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(57)【要約】
本発明は、ケラチン物質、特に皮膚、唇、毛、または爪
へメーキャップを施す方法であって、以下の工程：a) 
ケラチン物質に、i)少なくとも１種の揮発性溶媒；およ
びii)ゼロでない磁化率を有する粒子を含む、少なくと
も1種のメーキャップ組成物を施与すること；ならびにb
)堆積物に磁場をかけて、該ゼロでない磁化率を有する
粒子の配向を変更し、および／または少なくともその幾
らかを置換することを含む方法に関する。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
ケラチン物質、特に皮膚、唇、毛または爪をメーキャップする方法であって、以下の工程
：
　a)　ケラチン物質に、
　　i)　少なくとも１種の揮発性溶媒；および
　　ii)　ゼロでない磁化率を有する粒子
　を含む、少なくとも１種のメーキャップ組成物を施与すること；ならびに
　b)　この堆積物に磁場をかけて、該ゼロでない磁化率を有する粒子の少なくとも一部の
配向を変更しおよび／または該少なくとも一部を移動させること
を含む方法。
【請求項２】
組成物が少なくとも１種の膜形成性ポリマーを含む請求項１記載の方法。
【請求項３】
膜形成性ポリマーがシーケンスドポリマーである請求項２記載の方法。
【請求項４】
シーケンスドポリマーが少なくとも３種の明確なシーケンスを含む請求項３記載の方法。
【請求項５】
揮発性溶媒が有機溶媒である請求項１～４のいずれか１項記載の方法。
【請求項６】
揮発性溶媒が、少なくとも１種の揮発性油を含む請求項５記載の方法。
【請求項７】
揮発性油が炭化水素油である請求項６記載の方法。
【請求項８】
揮発性油がシリコーン油である請求項６記載の方法。
【請求項９】
揮発性油がイソドデカンを含む請求項７記載の方法。
【請求項１０】
ゼロでない磁化率を有する粒子が顔料である請求項１～９のいずれか１項記載の方法。
【請求項１１】
磁気粒子が金属鉄、特に軟鉄を含む請求項１～10のいずれか１項記載の方法。
【請求項１２】
磁場がかけられて、組成物上に少なくとも１つの模様を形成する請求項１～11のいずれか
１項記載の方法。
【請求項１３】
永久磁石により磁場がかけられる請求項１～12のいずれか１項記載の方法。
【請求項１４】
電磁石により磁場がかけられる請求項１～12のいずれか１項記載の方法。
【請求項１５】
磁場が回転磁場である請求項13または14記載の方法。
【請求項１６】
組成物で覆われた表面の少なくとも１つの領域が磁場にさらされない請求項１～15のいず
れか１項記載の方法。
【請求項１７】
化粧料アプリケーターを用いて組成物が施与される請求項１～16のいずれか１項記載の方
法。
【請求項１８】
磁場の施与後に堆積物が乾燥させられる請求項１～17のいずれか１項記載の方法。
【請求項１９】
堆積物が、唇上に形成される請求項１記載の方法。
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【請求項２０】
堆積物が、爪上に形成される請求項１記載の方法。
【請求項２１】
ケラチン物質をメーキャップするためのキットであって、
　・i)　少なくとも１種の揮発性溶媒；および
　　ii)　ゼロでない磁化率を有する粒子
　を含むメーキャップ組成物；ならびに
　・　磁気装置
を含むキット。
【請求項２２】
メーキャップ組成物がさらに、少なくとも１種の膜形成性ポリマーを含む請求項21記載の
キット。
【請求項２３】
磁気装置が永久磁石を含む請求項21または22記載のキット。
【請求項２４】
組成物が、唇への施与のためのものである請求項21～23のいずれか１項記載のキット。
【請求項２５】
組成物が、包装、および容器(2)およびアプリケーター(3)を含む施与装置に入れられてい
る請求項21～24のいずれか１項記載のキット。
【請求項２６】
アプリケーターが、一端に施与部材および他端に握り部材を備えた棒(5)を含む請求項21
～25のいずれか１項記載のキット。
【請求項２７】
揮発性溶媒が少なくとも１種の揮発性油を含む請求項20～24のいずれか１項記載のキット
。
【請求項２８】
　・　少なくとも１種の揮発性溶媒；および
　・　金属鉄、特に軟鉄を含む磁性体
を含む化粧料組成物。
【請求項２９】
揮発性溶媒が揮発性油である請求項28記載の組成物。
【請求項３０】
少なくとも１種の膜形成性ポリマーを含む請求項28または29記載の組成物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ケラチン物質、特に皮膚、唇、爪または毛、例えばまつ毛にメーキャップを
施すことに関する。
【背景技術】
【０００２】
　出願人の会社は、特に唇のためのメーキャップ組成物を内部で開発しており、それは、
磁場の存在下で、配向され、および／または置換されることができ、かつ新しい光学的効
果を生じることができる、磁気粒子を含む。
【０００３】
　そのような組成物について提起される問題は、得られる効果の長期耐久性である。
【発明の開示】
【課題を解決するための手段】
【０００４】
　本発明は、耐久性の成果を得ることを可能にする、ケラチン物質、特に皮膚または唇に
施与するための組成物を提案しようとするものである。
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【０００５】
メーキャップ法
　１つの態様においては、本発明は、ケラチン物質、特に皮膚および唇をメーキャップす
る方法であって、以下の工程：
　a)　ケラチン物質に、
　　i)　少なくとも１種の揮発性溶媒、特に揮発性油；および
　　ii)　ゼロでない磁化率を有する粒子
　を含む、少なくとも1種のメーキャップ組成物を施与すること；ならびに
　b)　堆積物に磁場をかけて、該ゼロでない磁化率を有する粒子の少なくとも一部の配向
を変更しおよび／または該粒子の少なくとも一部を移動させること
を含む方法を提供する。
【０００６】
　少なくとも１種の揮発性溶媒、特に揮発性油の存在は有利である。というのは、施与の
直後に、それは、磁場の影響下で、磁気粒子にある種の可動性を賦与し、ある乾燥期間後
、それはまた、それらの粒子をそれに課された配向で固定するからである。
【０００７】
　有利には、組成物は、少なくとも１種の膜形成性ポリマーを含み、そのポリマーは、乾
燥後に粒子の固定をさらに高めることができる。
【０００８】
　磁場を施用して、組成物上に少なくとも１つの模様を形成することができ、その模様は
、例えば場の輪郭の形に結合される。
【０００９】
　適当なら、第２の化粧料組成物の層を、磁性体を含む層に施与して、例えば濃さ、光沢
、平滑性またはその他の効果を得ることができる。該第２の組成物は、透明であることが
でき、着色されることができ、または着色されないことができる。第２の組成物はまた、
例えば着色された背景を作るために、または第１の組成物の保持を改善するために、およ
び／または快適性のために、第１の組成物の前に表面に施与することができる。
【００１０】
　磁場は、磁性体を含む組成物が固定された概観を得るまで、すなわち、磁場が存在し続
けるなら、該組成物の概観が変化するのをやめるまで、施用することができる。変形にお
いては、磁場は、暴露された領域における磁性体の全てを永久的に置換および／または配
向させる期間より短い期間施与されることができる。組成物の透明性および／または色が
、磁場の影響下で段々と変化するので、使用者は、第１の組成物が所望の概観を示したと
きに、磁性体を場に供することをやめることができる。
【００１１】
　磁場は、組成物で覆われる表面の異なる領域に逐次はたらかせることができる。
【００１２】
　磁場は、例えば別々の模様を作るように、ばらばらにされた表面の領域にはたらかせる
ことができる。
【００１３】
　組成物で覆われる表面の領域は、堆積された後、該領域における組成物の概観を変更し
ないように、磁場にさらす必要はない。
【００１４】
　表面の２領域を、同等でなく磁場にさらすことができる。
【００１５】
　組成物は、種々の方法で、例えば、好ましくは非磁気的で、例えばブラシ、フロック加
工したエンドピース(endpiece)、フォーム、織物、不織布、ブラシ、または櫛から選択さ
れる化粧用アプリケーターによって施与することができるか、またはアプリケーターを使
用せずに施与することができ、組成物は、例えば指で広げられるか、もしくは噴霧される
。
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【００１６】
　本発明はまた、上記した方法を実行するためのキットを提供する。
【００１７】
　該キットは、
　・i)　 少なくとも１種の揮発性溶媒、特に揮発性油；および
　　ii)　ゼロでない磁化率を有する粒子
　を含むメーキャップ組成物；ならびに
　・　磁気装置
を含むことができる。
【００１８】
　有利には、組成物は、少なくとも１種の膜形成性ポリマーをさらに含む。
【００１９】
　磁気装置は、少なくとも１種の永久磁石または、例えば電池により電力を供給される電
磁石を含むことができ、電磁石の場合には、磁気装置は、電磁石が電気を用いて選択的に
電力を供給されることができるように、スィッチを含むことができる。
【００２０】
　キットの磁気装置は、時間とともに変化する配向の磁場を作るように配置され得る。磁
気装置が磁石を含むときには、装置は、例えば磁石を回転させるモーターを含むことがで
きる。変形においては、磁気装置は、逐次に電気を用いて電力を供給されるときには回転
する磁場が生じるように配置された、複数のソレノイドを含むことができる。
【００２１】
　回転する磁場は、例えば回転の対称性を有する模様、例えば浮き彫りにした球体の印象
を与える模様を生じることができる。
【００２２】
　電磁石は、使用者によって指図されるように、永久的に、または断続的に、電力を供給
されることができる。特に、磁気装置が、組成物で覆われた表面の近くに正しく配置され
ない間は、電磁石が電力供給されないように、キットの磁気装置を配置することができる
。
【００２３】
　磁場は、例えば少なくとも50mT（メガトル）であるか、または少なくとも0.2Tもしくは
1Tですらある。
【００２４】
　磁場の施与を容易にするために、キットの磁気装置は、組成物が堆積された表面に対し
て配置されることを可能にする部材を含むことができる。これは、例えば磁気装置が偶然
に組成物と接触するようになること、および／または、生じた模様を関連した領域に集中
させることを防ぐことができる。
【００２５】
　キットの磁気装置は、化粧料組成物を施与させるアプリケーターに付けることができる
。これは、使用者が扱う物品の数を減らし、メーキャップを容易にする。
【００２６】
　キットの磁気装置は、化粧料組成物を施与するのに役立つアプリケーターの握り部材に
接続された他端を有する棒の一端に取り付けられた磁石を含むことができる。
【００２７】
　磁場はまた、交替するN極およびS極を含む磁気構造、特に可撓性の構造によって、働か
されることができる。そのような構造は、例えば繰り返しの模様、例えば縞模様を、組成
物上に生じることができる。
【００２８】
　キットは、化粧料組成物および磁気装置を収容する包装を含むことができる。例として
、そこで包装は、異なる形状を有する複数の磁石を含んで、異なる模様を生じることがで
きる。
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【００２９】
　さらなる態様においては、本発明は、
　・　少なくとも１種の揮発性溶媒、特に揮発性油；および
　・　任意的に被覆された金属鉄、特に軟鉄を含む磁性体
を含む化粧料組成物を提供する。
【００３０】
　有利には、組成物は、少なくとも１種の膜形成性ポリマーを含む。
【００３１】
　金属鉄の存在は、磁性体が磁場に対して高度に感受性であることを保証する。
【００３２】
　本発明は、限定されない実施例の以下の詳細な説明から、および添付の図面の考察から
、よりよく理解することができ、ここで、
　・　図１は、方法を実施するためのキットの例を図式的に示す。
　・　図２は、唇に施与されている組成物を示す。
　・　図３は、組成物の磁場への暴露を示す。
【００３３】
　図１に示されたキット1は、唇に施与するための流体組成物Cを含む容器2および、容器2
のための閉鎖をまた構成する握り部材6に接続された他端を有する棒5の１端に取り付けら
れた施与部材4を含むアプリケーター3を含む。
【００３４】
　容器2は、慣用のやり方で、棒5および施与部材4のためのワイパー部材7を備える。
【００３５】
　キット1はまた、磁気装置10を含み、これは、例えば永久磁石によって構成されるが、
これは、変形（示されていない）においては、少なくとも１つの電磁石または、所定のや
り方で動かす機械的もしくは電気機械的な系に付けられた磁石を含んで、生成されるべき
組成物の堆積物の上に、所望の形を有する模様を作ることができる。
【００３６】
　キット1は、まず、図２に示されたように、１つ以上の薄層の形態で、アプリケーター3
を使用して組成物Cを施与すること、その後、図３に示されたように、堆積された組成物
を磁場に暴露した後乾燥して、所望の模様を形成することを可能にすることによって、使
用される。
【００３７】
　本発明の１つの態様においては、組成物は、少なくとも１種の揮発性溶媒を含む。
【００３８】
揮発性溶媒
　本発明において使用される「揮発性溶媒」という語は、環境温度および環境圧力におい
てゼロでない蒸気圧、特に0.13～40,000パスカル(Pa)（水銀柱10-3ミリメートル(mmHg)～
300mmHg）の範囲、好ましくは1.3～13,000Pa（0.01～100mmHg）の範囲、好ましくは1.3～
1,300Pa（0.01～10mmHg）の範囲の蒸気圧を有する、環境温度では液体である溶媒を意味
する。
【００３９】
　一般に、溶媒の量は、組成物が施与されることを意図された表面の性質に依存する。
【００４０】
　溶媒は、水、有機溶媒および油から選択することができる。
【００４１】
　油は、シリコーン油または炭化水素油であることができるか、またはそのような油の混
合物を含むことができる。
【００４２】
　本発明において使用される「シリコーン油」という語は、少なくとも１個のケイ素原子
、特に少なくとも１個のSi-O基を含む油を意味する。
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【００４３】
　「炭化水素油」という語は、主に水素および炭素原子、およびあるいは酸素、窒素、硫
黄、および／またはリン原子を含む油を意味する。
【００４４】
　揮発性の炭化水素油は、8～16個の炭素原子を有する炭化水素油、特にC8～C16分岐アル
カン（またイソパラフィンと呼ばれる）、例えばイソドデカン（また2,2,4,4,6-ペンタメ
チルヘプタンと呼ばれる）、イソデカン、イソヘキサデカンならびに、例えば商品名Isop
ars（商標）またはPermethyls（商標）の下に販売されている油から選択することができ
る。
【００４５】
　また使用することができる揮発性油は、揮発性のシリコーン、例えば揮発性の線状もし
くは環状のシリコーン油、例えば、特に粘度≦8センチストーク(cSt)（8×10-6立法メー
トル／秒(m2/s)）を有し、特に2～10個のケイ素原子、特に2～7個のケイ素原子を有する
油であり、シリコーンはあるいは、1～10個の炭素原子を有するアルキルもしくはアルコ
キシ基を含む。本発明において、挙げることができる適当な揮発性シリコーン油は、特に
5～6cStの粘度を有するジメチコーン、オクタメチルシクロテトラシロキサン、デカメチ
ルシクロペンタシロキサン、ドデカメチルシクロヘキサシロキサン、ヘプタメチルヘキシ
ルトリシロキサン、ヘプタメチルオクチルトリシロキサン、ヘキサメチルジシロキサン、
オクタメチルトリシロキサン、デカメチルテトラシロキサン、ドデカメチルペンタシロキ
サンおよびそれらの混合物である。
【００４６】
　フッ素化された揮発性油、例えばノナフルオロメトキシブタンまたはパーフルオロメチ
ルシクロペンタンおよびそれらの混合物を使用することがまた可能である。
【００４７】
　本発明の組成物は、組成物の全重量に対して、0.01～95重量％、好ましくは1～75重量
％の揮発性油を含むことができる。
【００４８】
　組成物は、以下のリストから選択される少なくとも１種の有機溶媒を含むことができる
：
　・　環境温度で液体であるケトン、例えばメチルエチルケトン、メチルイソブチルケト
ン、ジイソブチルケトン、イソホロン、シクロヘキサノンまたはアセトン；
　・　環境温度で液体であるアルコール、例えばエタノール、イソプロパノール、ジアセ
トンアルコール、2-ブトキシエタノールまたはシクロヘキサノール；
　・　環境温度で液体であるグリコール、例えばエチレングリコール、プロピレングリコ
ール、ペンチレングリコールまたはグリセロール；
　・　環境温度で液体であるプロピレングリコールエーテル、例えばプロピレングリコー
ルモノメチルエーテル、プロピレングリコールモノメチルエーテルのアセテートまたはジ
プロピレングリコールモノn-ブチルエーテル；および
　・　短鎖エステル（合計3～8個の炭素原子を含む）、例えば酢酸エチル、酢酸メチル、
酢酸プロピル、酢酸n-ブチルまたは酢酸イソペンチル。
【００４９】
　組成物はまた、水または、水と、化粧品に慣例的に使用される親水性有機溶媒、例えば
アルコール、特に2～5個の炭素原子を含む線状もしくは分岐した低級モノアルコール、例
えばエタノール、イソプロパノールもしくはn-プロパノール、ポリオール、例えばグリセ
リン、ジグリセリン、プロピレングリコール、ソルビトール、ペンチレングリコールまた
はポリエチレングリコール、親水性C2エーテルおよびC2～C4アルデヒドとの混合物を含む
ことができる。
【００５０】
　水または水と親水性有機溶媒との混合物は、組成物の全重量に対して0～90重量％、特
に0.1～90重量％、好ましくは0～60重量％、より特には0.1～60重量％の範囲の量で組成
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物中に存在し得る。
【００５１】
　本発明の態様に従えば、施与される組成物は、少なくとも１種の膜形成性ポリマーを含
む。
【００５２】
膜形成性ポリマー
　「膜形成性ポリマー」という語は、それ自体、またはさらなる膜形成剤の存在下で、表
面、特にケラチン性物質に付着する連続した膜、好ましくは粘着性の膜、なおさらには該
膜を該表面から分離することができるような粘着性および機械的特性を有する膜を形成す
ることができるポリマーを意味する。
【００５３】
　挙げることができる本発明の組成物において使用するのに適当な膜形成性ポリマーは、
ラジカルもしくは重縮合タイプの合成ポリマー、天然ポリマーおよびそれの混合物を包含
する。
【００５４】
　膜形成性ポリマーとして、特に、アクリルポリマー、ポリウレタン、ポリエステル、ポ
リアミド、ポリ尿素およびセルロース／セルロースポリマー、例えばニトロセルロースを
挙げることができる。
【００５５】
　該膜形成性ポリマーは、水性相または液体油状相に関するその溶解性に依存して、4つ
の範疇に分けることができる。
【００５６】
　１つの例において、膜形成性ポリマーは、以下を含む群から選択される少なくとも１種
のポリマーである：
　・　組成物の液体油状相に可溶性である膜形成性ポリマー、特に脂溶性ポリマー；
　・　組成物の液体油状相に分散性である膜形成性ポリマー、特にポリマー粒子の非水性
分散物の形態、特にシリコーンもしくは炭化水素油中の分散物の形態のポリマー；
　・　通常「ラテックス」と呼ばれる、膜形成性ポリマーの粒子の水性分散物；この場合
、液体油状相の他に、組成物は水性相を含まなければならない；
　・　水溶性(hydrosoluble) 膜形成性ポリマー；この場合また、組成物は、液体油状相
の他に水性相を含まなければならない。
【００５７】
　本発明のさらなる実施においては、膜形成性ポリマーはシリコーンを含み、かつ、ポリ
シロキサンを含む、モノマーがグラフトした非シリコーン有機主鎖を有するポリマーから
選択することができる。
【００５８】
　本発明のさらなる実施においては、膜形成性ポリマーはシリコーンを含み、かつ、非シ
リコーン有機モノマーがグラフトしたシリコーンポリマーから選択される。該ポリマーは
、脂溶性、脂質分散性(lipodispersible)、水溶性、または適当なら水性媒体に分散性で
あり得る。
【００５９】
　明らかな理由のために、本発明の組成物中の膜形成剤の量は、特に考慮中の膜形成剤の
性質の関数として、また組み込まれる組成物の所望の品質の関数として、有意に変化し得
る。
【００６０】
　かくして、本発明の化粧料組成物は、全組成物重量に対して0.01～65重量％、特に0.1
～60重量％、特に1～45重量％であり得る量の膜形成性ポリマーを含むことができる。
【００６１】
　組成物は、ポリマーとして、液体油状相中のグラフトエチレン性ポリマーの粒子の分散
物を含むことができる。
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【００６２】
　「エチレン性」ポリマーという語は、エチレン性不飽和結合を含むモノマーを重合する
ことにより得られるポリマーを意味する。
【００６３】
　グラフトエチレン性ポリマーの分散物は、該グラフトポリマーとは別個の安定化ポリマ
ー、例えば欧州特許出願第0,749,747号に記載されたものおよび以下に記載されるものは
除外され、グラフトエチレン性ポリマーの粒子の表面はかくして、該追加の安定化ポリマ
ーによって安定化されない。グラフトポリマーはかくして、粒子表面に追加の安定剤が不
在で、液体油状相中に分散される。
【００６４】
　「グラフト」ポリマーという語は、少なくとも１個のペンダント側鎖または鎖末端に配
置された鎖、好ましくはペンダント鎖を含む主鎖を有するポリマーを意味する。
【００６５】
　有利には、グラフトエチレン性ポリマーは、液体油状相に不溶性であるエチレン性の主
鎖および、該主鎖に共有結合され、液体油状相に可溶性の側鎖を含む。
【００６６】
　特に、グラフトエチレン性ポリマーは非架橋ポリマーである。特に、ポリマーは、１個
の重合性基を含むモノマーを重合することによって得られる。
【００６７】
　グラフトエチレン性ポリマーは、例えばグラフトアクリルポリマーである。
【００６８】
　グラフトエチレン性ポリマーは、有機重合媒体中で、以下：
　・　該不溶性の主鎖を形成するために、少なくとも１種のエチレン性モノマー、特に少
なくとも１種のアクリルモノマーおよび任意的に少なくとも１種の追加の非アクリル性ビ
ニルモノマー；ならびに
　・　側鎖を形成するために、末端重合性基を含む少なくとも１種のマクロモノマー
のラジカル重合によって得ることができ、該マクロモノマーは、重量平均分子量200以上
を有し、かつ重合されるマクロモノマーは、0.05～20重量％のポリマーを示す。
【００６９】
　液体油状相は、グラフトエチレン性ポリマーを重合するための有機媒体を含むことがで
きる。
【００７０】
　グラフトポリマーが供給される媒体に対応する、液体有機分散媒体は、重合媒体と同一
であり得る。
【００７１】
　しかしながら、重合媒体は、全部または一部、別の液体有機媒体で置換することができ
る。重合後、該他の液体有機媒体を重合媒体に添加することができる。媒体は次に、完全
に、または一部蒸発除去される。
【００７２】
　液体油状相は、分散媒体中に存在するもの以外の液体有機化合物を含むことができる。
該他の化合物は、グラフトポリマーが液体油状相中に分散状態のままであるように選択さ
れる。
【００７３】
　液体有機分散媒体は、得られるグラフトポリマー分散物が組成物に導入されるので、本
発明の組成物の液体油状相中に存在することができる。
【００７４】
　液体油状相は好ましくは、以下に定義される１種以上の液体有機化合物（または油）を
主として含む。
【００７５】
　特に、液体油状相は、環境温度（25℃）で水と混和性でない、非水性液体有機相である
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ことができる。
【００７６】
　「液体有機化合物」という語は、環境温度（25℃）で液体状態であり、かくしてそれ自
体の重量下で流れる非水性化合物を意味する。
【００７７】
　挙げることができる、液体有機分散媒体中に存在することができる液体有機化合物また
は油の例は、
　・　ハンセン(Hansen) 溶解度空間中の総合溶解度パラメーター18 (MPa)1/2以下、好ま
しくは17(MPa)1/2以下を有する液体有機化合物、特に非シリコーンまたはシリコーン；
　・　ハンセン(Hansen) 溶解度空間中の総合溶解度パラメーター20(MPa)1/2以下を有す
るモノアルコール；および
　・　それらの混合物
である。
【００７８】
　ハンセン(Hansen) 溶解度空間中の総合溶解度パラメーターδは、「ポリマーハンドブ
ック(Polymer Handbook)」、第３版、第VII章、第519～559頁においてエリック　A　グル
ルケ(EricA Grulke)による論文「溶解度パラメーター値(Solubility parameter values)
」において、
[数１]
　　δ= (δD

2+ δP
2 + δH

2)1/2

の関係によって定義され、ここで、
　・　δdDは、分子衝突中に誘発される双極子の形成からのLONDON分散力を特徴づけ；
　・　δPは、永久双極子間のDEBYE相互作用力を特徴づけ；かつ
　・　δHは、特異的相互作用力（水素結合、酸／塩基、ドナー／アクセプター等）を特
徴づける。
【００７９】
　ハンセン(Hansen) 溶解度空間中の溶媒の定義は、C M ハンセン(Hansen)による論文、
「三次元溶解度パラメーター(The three-dimensional solubility parameters)」、J.　
ペイント　テクノロジー(J. Paint Technology)、39、105（1967年）に記載されている。
【００８０】
　挙げることができる、ハンセン(Hansen) 溶解度空間中の総合溶解度パラメーター18(MP
a)1/2以下を有する有機液体化合物、特に非シリコーンまたはシリコーンの例は、液体脂
肪、特に油であり、単独で、または混合物として使用される、炭素含有、炭化水素含有、
フッ素化された、シリコーンの、任意的に分岐した、天然もしくは合成の油から選択され
る。
【００８１】
　該油のうちで、以下を挙げることができる：脂肪酸およびポリオールのエステル、特に
トリグリセリドにより形成される植物油、例えばヒマワリ種子油、ゴマ種子油もしくは菜
種油、または長鎖アルコールもしくは酸（すなわち6～20個の炭素原子を含むもの）から
誘導されるエステル、特に式RCOOR'（ここで、Rは7～19個の炭素原子を含む高級脂肪酸の
残基を表し、R'は3～20個の炭素原子を含む炭化水素鎖を表す）を有するエステル、例え
ばパルミチン酸、アジピン酸または安息香酸のエステル、特にアジピン酸ジイソプロピル
。
【００８２】
　揮発性であり得る、線状、分岐、および／または環状のアルカンをまた挙げることがで
き、特にパラフィン油、ワセリン油または水素化ポリイソブチレン、イソドデカンまたは
ISOPARS（揮発性イソパラフィン）が挙げられる。エステル、エーテルおよびケトンをま
た挙げることができる。
【００８３】
　任意的に脂肪族および／もしくは芳香族基で置換された、任意的にフッ素化された、ま
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たは官能基、例えばヒドロキシル基、チオールおよび／もしくはアミンで置換されたシリ
コーン油、例えばポリジメチルシロキサンおよびポリメチルフェニルシロキサン、ならび
に揮発性シリコーン油、特に環状油を挙げることがまた可能である。
【００８４】
　特に、分岐していることができ、揮発性および／または非揮発性のシリコーン油を挙げ
ることができる。
【００８５】
　特に、以下の、ハンセン(Hansen) 溶解度空間中の総合溶解度18(MPa)1/2以下を有する
非シリコーン液体有機化合物を挙げることができる：
【００８６】
　・　少なくとも6個の炭素原子、特に6～30個の炭素原子を含む、線状、分岐または環状
のエステル；
　・　少なくとも6個の炭素原子、特に6～30個の炭素原子を含むエーテル；および
　・　少なくとも6個の炭素原子、特に6～30個の炭素原子を含むケトン。
【００８７】
　「ハンセン(Hansen) 溶解度空間中の総合溶解度パラメーター20(MPa)1/2を有する液体
モノアルコール」という語は、6～30個の炭素原子を含む液体脂肪族脂肪モノアルコール
を意味し、炭化水素鎖は置換基を有さない。挙げることができる、本発明に従うモノアル
コールは、オレインアルコール、デカノール、オクチルドデカノールおよびリノールアル
コールである。
【００８８】
　組成物の液体油状相が非シリコーン液体油状相であるときには、グラフトポリマーに存
在するマクロモノマーは有利には、以下に記載する、炭素含有マクロモノマーである。
【００８９】
　特に、組成物の液体油状相が非シリコーン液体油状相であるときには、組成物に存在す
るグラフトポリマーは有利には、非シリコーングラフトポリマーである。
【００９０】
　「非シリコーングラフトポリマー」という語は、主に炭素含有マクロモノマーを含み、
任意的に最大で7重量％、好ましくは最大で5重量％のシリコーンマクロモノマーを含むか
、または全く含まないグラフトポリマーを意味する。
【００９１】
　本発明の化粧料組成物の液体油状相がシリコーン液体油状相であるときには、グラフト
ポリマーに存在するマクロモノマーは有利には、以下に記載するシリコーンマクロモノマ
ーである。
【００９２】
　特に、液体油状相がシリコーン液体油状相であるときには、組成物に存在するグラフト
ポリマーは有利には、シリコーングラフトポリマーである。
【００９３】
　「シリコーングラフトポリマー」という語は、主にシリコーンマクロモノマーを含み、
任意的に最大で7重量％、好ましくは最大で5重量％の炭素含有マクロモノマーを含むか、
または全く含まないグラフトポリマーを意味する。
【００９４】
a)　モノマー
　ポリマーの主鎖を構成するモノマー、マクロモノマー、ポリマーの分子量および、モノ
マーとマクロモノマーの割合の選択は、液体有機分散媒体の関数としてなされて、有利に
は、グラフトポリマーの粒子の分散物、特に安定な分散物を得ることができる；この選択
は、当業者が行うことができる。
【００９５】
　「安定な分散物」という語は、特に、例えば4000rpmで15分間遠心分離後に、固体の沈
殿物を形成することができない、または液体／固体相分離ができない分散物を意味する。
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【００９６】
　分散物中の粒子を形成するグラフトエチレン性ポリマーはかくして、該分散媒体に不溶
性の主鎖および該分散媒体に可溶性の部分を含む。
【００９７】
　グラフトエチレン性ポリマーはランダムポリマーであり得る。
【００９８】
　本発明によれば、「グラフトエチレン性ポリマー」という語は、
　・　１種以上のエチレン性モノマー；と
　・　１種以上のマクロモノマーとの
有機重合媒体中でのラジカル重合によって得ることができるポリマーを意味する。
【００９９】
　本発明によれば、「グラフトアクリルポリマー」という語は、
　・　１種以上のアクリルモノマーおよび任意的に１種以上の追加の非アクリルビニルモ
ノマー；と
　・　１種以上のマクロモノマーとの
有機重合媒体中でのラジカル重合によって得ることができるポリマーを意味する。
【０１００】
　有利には、アクリルモノマーは、50～100重量％、好ましくは55～100重量％（特に5～9
5重量％）、好ましくは60～100重量％（特に60～90重量％）の（アクリルモノマー＋任意
の非アクリルビニルモノマー）混合物を表す。
【０１０１】
　特に、アクリルモノマーは、それのホモポリマーが考慮中の分散媒体中で不溶性である
、すなわちホモポリマーが、該分散媒体中で環境温度（20℃）にて5重量％以上の濃度で
固体（または溶解していない）形態であるモノマーから選択される。
【０１０２】
　本発明によれば、「重合可能な末端基を有するマクロモノマー」という語は、その+そ
の末端のうちの１端のみに、重合反応中に主鎖を構成するアクリルモノマーおよび任意の
追加の非アクリルビニルモノマーと反応することができる重合可能な末端基を有する任意
のポリマーを意味する。マクロモノマーは、グラフトアクリルポリマーのの側鎖を形成す
ることができる。マクロモノマーの重合可能な基は有利には、ラジカル重合によって主鎖
を構成するモノマーと重合することができるエチレン性不飽和結合を有する基であり得る
。
【０１０３】
　「炭素含有マクロモノマー」という語は、非シリコーンマクロモノマー、特にエチレン
性不飽和結合を有する非シリコーンモノマーを重合させることによって、主として、アク
リルおよび／または非アクリルビニルモノマーを重合させることによって得られるオリゴ
マーマクロモノマーを意味する。
【０１０４】
　「シリコーンマクロモノマー」という語は、オルガノポリシロキサンマクロモノマー、
特にポリジメチルシロキサンマクロモノマーを意味する。
【０１０５】
　特に、マクロモノマーは、それのホモポリマーが考慮中の分散媒体中に可溶性であるマ
クロモノマー、すなわち環境温度で該分散媒体に5重量％以上の濃度で完全に溶解するマ
クロモノマーから選択される。
【０１０６】
　かくして、グラフトアクリルポリマーは、特に１種以上のアクリルモノマーの重合から
生じるアクリルパターンの連鎖によって構成される主鎖（または、主たる鎖）および、マ
クロモノマーを反応させることから誘導される側鎖（またはグラフト）を含み、該側鎖は
、該主鎖に共有結合される。
【０１０７】
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　主鎖（または、主たる鎖）は、考慮中の分散媒体中に不溶性であり、一方、側鎖（また
はグラフト）は、該分散媒体中に可溶性である。
【０１０８】
　本願において使用される「アクリルモノマー」という語は、（メタ）アクリル酸、（メ
タ）アクリル酸のエステル（また（メタ）アクリレートと呼ばれる）および（メタ）アク
リル酸のアミド（また（メタ）アクリルアミドと呼ばれる）から選択されるモノマーを意
味する。
【０１０９】
　単独または混合物として使用されるとき、不溶性のポリマー主鎖を形成するのに使用す
ることができる、挙げることができるアクリルモノマーの例はその塩と一緒に、以下のも
のである：
　i)　式(VIII)
【化１】

（ここで、
　　・　R1は、水素原子またはメチル基を示し；
　　・　R2は、
　　　・　1～6個の炭素原子を含む線状または分岐のアルキル基であって、該基は、ある
いはその鎖中にO、NおよびSから選択される１個以上のヘテロ原子を含むか；および／ま
たは、あるいは-OH、ハロゲン原子（F、Cl、Br、I）、および-NR'R''[ここで、R'およびR
''は、同じまたは異なることができ、線状または分岐のC1～C4アルキルから選択される]
から選択される１個以上の置換基を含むか；および／または、あるいは少なくとも１個の
ポリオキシアルキレン基、特にC2～C4アルキレン基、特にポリオキシエチレンおよび／ま
たはポリオキシプロピレンで置換され、該ポリオキシアルキレンは、5～30個のオキシア
ルキレンパターンを繰り返すことによって構成され；
　　　・　3～6個の炭素原子を含む環状アルキル基であって、該基は、あるいはその鎖中
にO、NおよびSから選択される１個以上のヘテロ原子を含むか；および／または、あるい
はOHおよびハロゲン原子（F、Cl、Br、I）から選択される１個以上の置換基を含む、
　から選択される基を示し；
　挙げることができるR2の例は、メチル、エチル、プロピル、ブチル、イソブチル、メト
キシエチル、エトキシエチル、メトキシ-ポリオキシエチレン350 OE、トリフルオロエチ
ル、2-ヒドロキシエチル、2-ヒドロキシプロピル、ジメチルアミノエチル、ジエチルアミ
ノエチルおよびジメチルアミノプロピルである）
を有する（メタ）アクリレート、
　ii)　 式(IX)

【化２】

（ここで、
　　・　R3は、水素原子またはメチル基を示し；
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　　・　R4およびR5は、同じまたは異なることができ、水素原子または1～6個の炭素原子
を含む線状もしくは分岐のアルキル基[あるいは、-OH、ハロゲン原子（F、Cl、Br、I）、
および-NR'R''{ここで、R'およびR''は、同じまたは異なることができ、線状もしくは分
岐のC1～C4アルキルから選択される}から選択される１個以上の置換基を含む]を示すか；
または
　　・　R4は水素原子を表し、かつR5は1,1-ジメチル-3-オキソブチル基を表し、
　　挙げることができる、R4およびR5を構成し得るアルキル基の例は、n-ブチル、t-ブチ
ル、n-プロピル、ジメチルアミノエチル、ジエチルアミノエチルおよびジメチルアミノプ
ロピルである）
を有する（メタ）アクリルアミド；
　iii)　少なくとも１個のカルボン酸、リン酸またはスルホン酸官能性を含む（メタ）ア
クリルモノマー、例えばアクリル酸、メタクリル酸またはアクリルアミドプロパンスルホ
ン酸。
【０１１０】
　挙げることができる特定のアクリルモノマーは、メチル、エチル、プロピル、ブチルお
よびイソブチル（メタ）アクリレート；メトキシエチルもしくはエトキシエチル（メタ）
アクリレート；トリフルオロエチルメタクリレート；ジメチルアミノエチルメタクリレー
ト；ジエチルアミノエチルメタクリレート；2-ヒドロキシプロピルメタクリレート；2-ヒ
ドロキシエチルメタクリレート；2-ヒドロキシプロピルアクリレート；2-ヒドロキシエチ
ルアクリレート；ジメチルアミノプロピルメタクリルアミド；それらの塩；およびそれら
の混合物である。
【０１１１】
　特に、アクリルモノマーは、メチルアクリレート、メトキシエチルアクリレート、メチ
ルメタクリレート、2-ヒドロキシエチルメタクリレート、アクリル酸、ジメチルアミノエ
チルメタクリレート、およびそれらの混合物から選択される。
【０１１２】
　挙げることができる追加の非アクリルビニルモノマーは、以下を包含する：
　・　以下の式：

【化３】

（ここで、R6は、1～6個の炭素原子を含む線状または分岐のアルキル基、または3～6個の
炭素原子を含む環状アルキル基および／または芳香族基、例えばベンゼン、アントラセン
もしくはナフタレンタイプの芳香族基を表す）
を有するビニルエステル；
　・　少なくとも１個のカルボン酸、リン酸またはスルホン酸官能性、例えばクロトン酸
、無水マレイン酸、イタコン酸、フマル酸、マレイン酸、スチレンスルホン酸、ビニル安
息香酸もしくはビニルリン酸およびそれらの塩を含む非アクリルビニルモノマー；
　・　少なくとも１個の３級アミン官能性を含む非アクリルビニルモノマー、例えば2-ビ
ニルピリジンもしくは4-ビニルピリジン；ならびに
　・　それらの混合物。
【０１１３】
　有利には、グラフトポリマーに存在するアクリルモノマーは、少なくとも１個の（メタ
）アクリル酸および、点i)およびii)の下に上記した（メタ）アクリレートおよび（メタ
）アクリルアミドから選択される少なくとも１個のモノマーを含む。好ましくはアクリル
モノマーは、少なくとも１個の（メタ）アクリル酸および、C1～C3アルキル（メタ）アク
リレートから選択される少なくとも１個のモノマーを含む。（メタ）アクリル酸は、ポリ
マーの全重量に対して少なくとも5重量％、特に5～80重量％、好ましくは少なくとも10重
量％、特に10～70重量％、好ましくは少なくとも15重量％、特に15～60重量％の量で存在
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することができる。
【０１１４】
　挙げることができる塩は、無機塩基、例えば水酸化ナトリウム、水酸化カリウムもしく
は水酸化アンモニウムまたはアルカノールアミンタイプの有機塩基、例えばモノエタノー
ルアミン、ジエタノールアミン、トリエタノールアミンもしくは2-メチル-2-アミノ-1-プ
ロパノールを用いて酸基を中和することによって得られるものを包含する。
【０１１５】
　3級アミン部分を、例えば鉱酸または有機酸を用いて中和することによって形成される
塩をまた挙げることができる。挙げることができる鉱酸は、硫酸および塩酸、臭化水素酸
、ヨウ化水素酸、リン酸およびホウ酸を包含する。挙げることができる有機酸は、１個以
上のカルボン酸、スルホン酸またはホスホン酸を含む酸を包含する。線状、分岐もしくは
環状の脂肪族酸または芳香族酸に関することができる。該酸はまた、OおよびNから選択さ
れる１個以上のヘテロ原子を、例えばヒドロキシル基の形態で、含むことができる。特に
、酢酸、プロピオン酸、テレフタル酸、クエン酸および酒石酸を挙げることができる。
【０１１６】
　本発明の１つの実施においては、グラフトエチレン性ポリマーは、上記した追加の非ア
クリルビニルモノマーを含まない。この実施においては、グラフトエチレン性ポリマーの
不溶性の主鎖は、上記したアクリルモノマー単独で形成される。
【０１１７】
　これらの重合されないアクリルモノマーは、考慮中の分散媒体中に可溶性であり得るが
、該モノマーを用いて形成されるポリマーは、分散媒体中に不溶性であることを理解すべ
きである。
【０１１８】
　本発明の特定の実施においては、エチレン性グラフトポリマーは、有機重合媒体中で、
　・単独または混合物として使用される、C1～C3アルキル（メタ）アクリレートから選択
される、主たるアクリルモノマーおよび、任意的に、（メタ）アクリル酸、メタクリル酸
および、以下に規定する式(X)を有するアルキル（メタ）アクリレートおよびそれらの塩
から選択される１種以上の追加のアクリルモノマー
をラジカル重合して、該不溶性主鎖を形成し；かつ
　・　先に定義した重合性の末端基を含む少なくとも１種のシリコーンマクロモノマーを
ラジカル重合することによって得ることができる。
【０１１９】
　主たるアクリルモノマーは、メチルアクリレート、メチルメタクリレート、エチルアク
リレート、エチルメタクリレート、n-プロピルアクリレート、n-プロピルメタクリレート
、イソプロピルアクリレートまたはイソプロピルメタクリレート、およびそれらの混合物
であることができる。
【０１２０】
　より詳細には、メチルアクリレート、メチルメタクリレートおよびエチルメタクリレー
トを挙げることができる。
【０１２１】
　追加のアクリルモノマーは、
　（メタ）アクリル酸およびそれらの塩；
　式(X)：
【化４】

（ここで、
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　　・　R'1は、水素原子またはメチル基を示し；
　　・　R'2は、
　　　・　1～6個の炭素原子を含む線状または分岐のアルキル基であって、該基は、ある
いはその鎖中に１個以上の酸素原子を含むか；および／または、-OH、ハロゲン原子（F、
Cl、Br、I）、および-NR'R''[ここで、R'およびR''は、同じまたは異なることができ、線
状または分岐のC1～C3アルキルから選択される]から選択される１個以上の置換基を含み
；
　　　・　3～6個の炭素原子を含む環状アルキル基であって、該基は、あるいはその鎖中
に１個以上の酸素原子を含むか；および／または、あるいはOHおよびハロゲン原子（F、C
l、Br、I）から選択される１個以上の置換基を含む；ならびに
　　　・　それらの混合物
　　を示す）
を有する（メタ）アクリレートおよびそれらの塩；
から選択することができる。
【０１２２】
　挙げることができるR'2の例は、メトキシエチル、エトキシエチル、トリフルオロエチ
ル、2-ヒドロキシエチル、2-ヒドロキシプロピル、ジメチルアミノエチル、ジエチルアミ
ノエチルおよびジメチルアミノプロピルを含む。
【０１２３】
　挙げることができる、より詳細な追加のアクリルモノマーは、（メタ）アクリル酸、メ
トキシエチルもしくはエトキシエチル（メタ）アクリレート、トリフルオロエチルメタク
リレート、ジメチルアミノエチルメタクリレート、ジエチルアミノエチルメタクリレート
、2-ヒドロキシプロピルメタクリレート、2-ヒドロキシエチルメタクリレート、2-ヒドロ
キシプロピルアクリレート、2-ヒドロキシエチルアクリレート、それらの塩および混合物
を含む。
【０１２４】
　より詳細には、アクリル酸およびメタクリル酸を挙げることができる。
【０１２５】
b)　マクロモノマー
　マクロモノマーは、重合中、アクリルモノマーおよび任意の追加のビニルモノマーと反
応してグラフトエチレン性ポリマーの側鎖を形成することができる重合可能な末端基を、
鎖の１端に含む。該重合可能な末端基は、特に、ビニル基または（メタ）アクリレート（
または（メタ）アクリルオキシ）基、好ましくは（メタ）アクリレート基であることがで
きる。
【０１２６】
　マクロモノマーは好ましくは、ホモポリマーが25℃以下、特に-100～25℃、好ましくは
-80～0℃のガラス転移温度(Tg)を有するマクロモノマーから選択される。
【０１２７】
　マクロモノマーは、200以上、好ましくは300以上、さらに好ましくは500以上、なおさ
らに好ましくは600を超える重量平均分子量を有する。
【０１２８】
　好ましくはマクロモノマーは、200～100,000、好ましくは500～50,000、さらに好まし
くは800～20,000、なおさらに好ましくは800～10,000、なおさらに好ましくは800～6000
の重量平均分子量(Mw)を有する。
【０１２９】
　本願においては、重量平均分子量(Mw)および数平均分子量(Mn)は、ゲル浸透液体クロマ
トグラフィー（THF溶媒、線状ポリスチレン試料で確立した較正曲線、屈折計検出器）に
より決定された。
【０１３０】
　挙げることができる特定の炭素含有マクロモノマーは、次のものである：
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　i)　ビニルまたは（メタ）アクリレート基から選択される重合可能な末端基を有する線
状または分岐のC8～C22アルキル（メタ）アクリレートホモポリマーおよびコポリマー、
特に：モノ（メタ）アクリレート末端を有するポリ（エチル-2-ヘキシルアクリレート）
のマクロモノマー；モノ（メタ）アクリレート末端を有するポリ（ドデシルアクリレート
）もしくはポリ（ドデシルメタクリレート）のマクロモノマー；モノ（メタ）アクリレー
ト末端を有するポリ（ステアリルアクリレート）もしくはポリ（ステアリルメタクリレー
ト）のマクロモノマー。
【０１３１】
　そのようなマクロモノマーは特に、欧州特許出願第EP-A-0,895,467号および欧州特許出
願第EP-A-0,096,459号および、ギルマン(Gillman) K.F., Polymer Letters,第５巻、第47
7～481頁（1967年）による論文に記載されている。
【０１３２】
　特に、モノ（メタ）アクリレート末端を有するポリ（2-エチルヘキシルアクリレート）
またはポリ（ドデシルアクリレート）に基づくマクロモノマーを挙げることができる。
【０１３３】
　ii)　エチレン性不飽和結合を有する末端基、特に、（メタ）アクリレート末端基を有
するポリオレフィン。挙げることができる該ポリオレフィンの詳細な例は、以下のマクロ
モノマーであり、それらは（メタ）アクリレート末端基を有することが理解される：ポリ
エチレンマクロモノマー、ポリプロピレンマクロモノマー、ポリエチレン／ポリプロピレ
ンコポリマーマクロモノマー、ポリエチレン／ポリブチレンコポリマーマクロモノマー、
ポリイソブチレンマクロモノマー、ポリブタジエンマクロモノマー、ポリイソプレンマク
ロモノマー、ポリブタジエンマクロモノマー、およびポリ（エチレン／ブチレン）ポリイ
ソプレンマクロモノマー。
【０１３４】
　そのようなマクロモノマーは特に、米国特許明細書第US-A-5,625,005号に記載されてお
り、この明細書は、反応性の（メタ）アクリレート末端基を有する、エチレン／ブチレン
マクロモノマーおよびエチレン／プロピレンマクロモノマーを挙げる。
【０１３５】
　特に、ポリ（エチレン／ブチレン）メタクリレート、例えばクラトン　ポリマーズ(KRA
TON POLYMERS)により商品名KRATON LIQUID L-1253の下に販売されているものを挙げるこ
とができる。
【０１３６】
　挙げることができるシリコーンマクロモノマーの例は、モノ（メタ）アクリレート末端
基を有するポリジメチルシロキサン、特に以下の式(XI)：
【化５】

（ここで、
　・　R8は、水素原子またはメチル基を示し；
　・　R9は、1～10個の炭素原子を含み、任意的に１個または２個のエーテル結合(-O-)を
含む二価の炭化水素基を示し；
　・　R10は、1～10個の炭素原子、特に2～8個の炭素原子を含むアルキル基を示し；かつ
　・　nは、1～300、好ましくは3～200、好ましくは5～100の整数を示す）
を有するものである。
【０１３７】



(18) JP 2008-515865 A 2008.5.15

10

20

30

40

50

　使用することができるシリコーンマクロモノマーの例は、モノメタクリロキシプロピル
ポリジメチルシロキサン、例えばユナイテッド　ケミカル　テクノロジーズ社(United Ch
emical Technologies Inc.) (UCT)により商品名PS560-K6の下に販売されているもの、ま
たはゲレスト社(Gelest Inc.)により商品名MCR-M17の下に販売されているものである。
【０１３８】
　より詳細には、重合されたマクロモノマー（グラフトポリマーの側鎖を構成する）は、
ポリマーの全重量の0.1～15重量％、好ましくは0.2～10重量％、より好ましくは0.3～8重
量％を示す。
【０１３９】
　使用することができる、非シリコーン液体油状相中に分散された、特に有利なグラフト
エチレン性ポリマーは、
　・　特に、イソドデカン、イソノニルイソノナノエート、オクチルドデカノール、ジイ
ソステアリルマレートおよびC12～C15安息香酸アルキル（例えばFinsolv TN）から選択さ
れる溶媒中で、メチルアクリレートおよび、メタクリレート末端基を有するポリエチレン
／ポリブチレンマクロモノマー（特に、KRATON L-1253）；
　・　特に、イソドデカン中で、メトキシエチルアクリレートおよび、メタクリレート末
端基を有するポリエチレン／ポリブチレンマクロモノマー（特にKraton L-1253）；
　・　特に、イソドデカン中で、メチルアクリレート／メチルメタクリレートモノマーお
よび、メタクリレート末端基を有するポリエチレン／ポリブチレンマクロモノマー（特に
、KRATON L-1253）；
　・　特に、イソドデカン中で、メチルアクリレート／アクリル酸モノマーおよび、メタ
クリレート末端基を有するポリエチレン／ポリブチレンマクロモノマー（特に、KRATON L
-1253）；
　・　特に、イソドデカン中で、メチルアクリレート／ジメチルアミノエチルメタクリレ
ートモノマーおよび、メタクリレート末端基を有するポリエチレン／ポリブチレンマクロ
モノマー（特に、KRATON L-1253）；
　・　特に、イソドデカン中で、メチルアクリレート／2-ヒドロキシエチルメタクリレー
トモノマーおよび、メタクリレート末端基を有するポリエチレン／ポリブチレンマクロモ
ノマー（特に、KRATON L-1253）；
を重合することによって得られるものである。
【０１４０】
　特に、シリコーン液体油状相中に分散されたグラフトアクリルポリマーは、
　・　特に、デカメチルシクロペンタシロキサンまたはフェニルトリメチコーン中で、メ
チルアクリレートおよび、800～6000の重量平均分子量を有するモノメタクリロキシプロ
ピルポリジメチルシロキサンマクロモノマー；
　・　特に、デカメチルシクロペンタシロキサンまたはフェニルトリメチコーン中で、メ
チルアクリレート、アクリル酸および、800～6000の重量平均分子量を有するモノメタク
リロキシプロピルポリジメチルシロキサンマクロモノマー；
を重合することによって得られるものから選択することができる。
【０１４１】
　特に、グラフトポリマーは、10,000～300,000の範囲、特に20,000～200,000の範囲、さ
らに好ましくは25,000～150,000の範囲の重量平均分子量(Mw)を有する。
【０１４２】
　上記の特徴の故に、与えられた有機媒体中で、ポリマーは、それら自体を折りたたむ能
力を有し、それによって、実質的に球の形である粒子を形成し、該粒子の周囲に展開され
た側鎖を有し、これは粒子を安定化する。グラフトポリマーの特徴から生じる該粒子は、
該媒体中で塊にならず、かくして、自己安定化し、特に安定なポリマーの粒子の分散物を
形成する。
【０１４３】
　特に、分散物のグラフトエチレン性ポリマーは、平均粒径10nm（ナノメートル）～400n
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m、好ましくは20～200nmを有するナノメートル粒子を形成することができる。
【０１４４】
　この非常に小さい大きさの故に、分散物中のグラフトポリマーの粒子は特に安定であり
、かくして塊を形成しそうにない。
【０１４５】
　グラフトポリマー分散物はかくして安定な分散物であることができ、環境温度（25℃）
に長時間（例えば24時間）置かれたとき、沈殿物を形成しない。
【０１４６】
　特に、グラフトポリマー粒子の分散物は、40～70重量％、特に45～65重量％の乾燥分で
あり得るポリマーの乾燥分含量（乾燥抽出物）を有する。
【０１４７】
C)　製造法
　グラフトポリマー粒子分散物は、有機重合媒体中での、１種以上の先に定義したアクリ
ルモノマーと、１種以上の先に定義したマクロモノマーとのラジカル共重合工程を含む方
法によって製造することができる。
【０１４８】
　先に示したように、液体有機分散物媒体は、重合媒体と同一であるか、または異なるこ
とができる。
【０１４９】
　慣用のやり方では、共重合は、重合開始剤の存在下で行われる。重合開始剤は、ラジカ
ル開始剤であり得る。一般に、そのような重合開始剤は、有機ペルオキシド化合物、例え
ばジラウリルペルオキシド、ジベンゾイルペルオキシド、tert-ブチル2-ペルオキシエチ
ルヘキサノエート；およびジアゾ化合物、例えばアゾビスイソブチロニトリルまたはアゾ
ビスジメチルバレロニトリルから選択することができる。
【０１５０】
　反応はまた、光開始剤または放射、例えばUV、中性子またはプラズマを用いて開始する
ことができる。
【０１５１】
　一般に、該方法を行うために、有機重合媒体の少なくとも一部、重合後に不溶性の主鎖
を構成するアクリルモノマーおよび／または追加のビニルモノマーの一部、マクロモノマ
ー（ポリマーの側鎖を構成する）の全部および重合開始剤の一部が、製造されるべきポリ
マーの量のために適当な大きさの反応器に導入される。この導入の段階において、反応媒
体は、比較的均質な媒体を形成する。
【０１５２】
　反応媒体は次に撹拌され、モノマーおよびマクロモノマーの重合を得るための温度に加
熱される。ある期間後、最初に均質で透明な媒体は、乳白色の概観を獲得する。モノマー
および重合開始剤の残部により構成される混合物が、その後添加される。その間混合物が
撹拌しながら加熱される適当な期間後、媒体は、乳白色の分散物の形態へと安定化し、分
散物は、それらが作られる媒体中に安定化されたポリマー粒子を含み、該安定化は、ポリ
マー中の、該分散媒体に可溶性の側鎖の存在のためである。
【０１５３】
　グラフトポリマーは、本発明の組成物中に、組成物の全重量に対して1～70重量％、好
ましくは5～60重量％、さらに好ましくは6～45重量％、なおさらに好ましくは8～40重量
％の乾燥分含量（活性物質）で存在し得る。
【０１５４】
　１つの実施においては、膜形成性ポリマーは、組成物の液体油状相、特に組成物の油に
可溶性の有機膜形成性ポリマーである。
【０１５５】
　この場合、本発明者らは、脂溶性ポリマーをいう。脂溶性ポリマーは、任意の化学タイ
プを有することができ、特に、以下から選択することができる：
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　a)　オレフィン、シクロオレフィン、ブタジエン、イソプレン、スチレン、エーテル、
エステルもしくはビニルアミド、線状、分岐もしくは環状のC4～C50アルキル基を含む（
メタ）アクリル酸のエステルもしくはアミド、特に無定形のもの、の脂溶性で、無定形の
ホモポリマーおよびコポリマー。好ましい脂溶性ホモポリマーおよびコポリマーは、イソ
オクチル（メタ）アクリレート、イソノニル（メタ）アクリレート、2-エチルヘキシル（
メタ）アクリレート、ラウリル（メタ）アクリレート、イソペンチル（メタ）アクリレー
ト、、n-ブチル（メタ）アクリレート、イソブチル（メタ）アクリレート、メチル（メタ
）アクリレート、ターチオ-ブチル（メタ）アクリレート、トリデシル（メタ）アクリレ
ート、ステアリル（メタ）アクリレート、またはそれらの混合物からなる群より選択され
るモノマーから得られる。挙げることができる例は、商品名GIOVAREZ AC-5099 MLの下に
、フェニックス　ケム．(PHOENIX CHEM.)により販売されているアルキルアクリレート／
シクロアルキルアクリレートコポリマーならびに、ビニルピロリドンコポリマー、例えば
C2～C30アルケン、例えばC3～C22、およびその会合物のコポリマーである。挙げることが
できる本発明において使用することができるVPコポリマーの例は、VP／ビニルラウレート
コポリマー、、VP／ビニルステアレートコポリマー、ブチル化ポリビニルピロリドン(PVP
)、VP／ヘキサデセン、VP／トリアコンテンまたはVP／アクリル酸／ラウリルメタクリレ
ートである。
【０１５６】
　挙げることができる特定の脂溶性コポリマーは：
　　i)　シリコーン主鎖およびアクリルグラフトまたは、アクリル主鎖およびシリコーン
グラフトを有するシリコーングラフトアクリルポリマー、例えば商品名SA 70.5の下に3M
により販売されている製品、および米国特許明細書第US 5 725 882号、US5 209 924号、U
S 4 972 037号、US 4 981 903号、US 4 981 902号、US 5 468 477号および米国特許明細
書第US 5 219 560号および欧州特許出願第EP0 388 582号に記載されているもの；
　　ii)　上記出典に記載された範疇の１つに属するフッ素化された基を有する脂溶性ポ
リマー、特にFOMBLINおよび米国特許明細書第US 5 948 393号に記載されたものおよび、
欧州特許出願第EP0 815 836号および米国特許明細書第US 5 849 318号に記載されたアル
キル（メタ）アクリレート／パーフルオロアルキル（メタ）アクリレートのコポリマー；
　　iii)　１個以上のエチレン結合、好ましくは共役したエチレン（またはジエン）結合
を含むエチレン性モノマーの重合もしくは共重合から生じるポリマーまたはコポリマー。
使用することができるエチレン性モノマーの重合もしくは共重合から生じるポリマーまた
はコポリマーは、ビニル、アクリルおよびメタクリルコポリマーを包含する。
【０１５７】
　１つの実施においては、膜形成性ポリマーは、スチレン部分またはスチレン誘導体（例
えばメチルスチレン、クロロスチレンまたはクロロメチルスチレン）によって構成される
少なくとも１個のブロックを含むブロックコポリマーである。少なくとも１個のスチレン
ブロックを含むコポリマーは、2-または3-ブロックコポリマーであるか、または多ブロッ
クコポリマーであるか、または星型もしくは放射型コポリマーですらあることができる。
少なくとも１個のスチレンブロックを含むコポリマーは、例えばアルキルスチレンブロッ
ク(AS)、エチレン／ブチレンブロック(EB)、エチレン／プロピレンブロック(EP)、ブタジ
エンブロック(B)、イソプレンブロック(I)、アクリレートブロック(A)、メタクリレート
ブロック(MA)、またはこれらのブロックの会合物をさらに含むことができる。スチレン部
分またはスチレン誘導体によって構成される少なくとも１個のブロックを含むコポリマー
は、特にポリスチレン／ポリイソプレンまたはポリスチレン／ポリブタジエンタイプの2-
または3-ブロックコポリマー、例えば商品名Luvitol HSBの下にBASFにより販売もしくは
製造されているもの、およびポリスチレン／コポリ（エチレン-プロピレン）タイプのも
の、あるいは、ポリスチレン／コポリ（エチレン-ブチレン）タイプのもの、例えば商品
名「Kraton」の下に、シェル　ケミカル社(Shell Chemical Co.)により、もしくはGelled
 Permethyl 99Aの下にペンレコ(Penreco)により販売もしくは製造されているものである
ことができる。
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【０１５８】
　例えば以下のものを挙げることができる：Kraton G1650 (SEBS), Kraton G1651 (SEBS)
, Kraton G1652 (SEBS), Kraton G1657X (SEBS), Kraton G1701X (SEP), Kraton G1702X 
(SEP), Kraton G1726X (SEB), Kraton D-1101 (SBS), Kraton D-1102 (SBS), Kraton D-1
107 (SIS), Gelled Permethyl 99A-750, Gelled Permethyl 99A-753-58 （星型ブロック
コポリマーと3-ブロックポリマーとの混合物）,Gelled Permethyl 99A-753-59（星型ブロ
ックコポリマーと3-ブロックポリマーとの混合物）,ペンレコ(Penreco)からの Versagel 
5970およびVersagel 5960（イソドデカン中の、星型ブロックコポリマーと3-ブロックポ
リマーとの混合物）。
【０１５９】
　スチレン-メタクリレートコポリマー、例えば商品名OS 129880、OS 129881およびOS 84
383の下にラブリゾル(Lubrizol)から販売されているポリマー（スチレン-メタクリレート
コポリマー）をまた使用することができる。
【０１６０】
　１つの実施においては、膜形成性ポリマーは、ビニルエステル（ビニル基がエステル基
の酸素原子に直接結合し、ビニルエステルが、エステル基のカルボニルに結合された1～1
9個の炭素原子を含む飽和の、線状もしくは分岐の炭化水素基を有する）および、ビニル
エステル（すでに存在するビニルエステルとは異なる）、α-オレフィン（8～28個の炭素
原子を含む）、アルキルビニルエーテル（そのアルキル基は2～18個の炭素原子を含む）
、またはアリルもしくはメタリルエステル（エステル基のカルボニルに結合された1～19
個の炭素原子を有する飽和の、線状もしくは分岐の炭化水素基を有する）であることがで
きる少なくとも１個の他のモノマーのコポリマーから選択される。
【０１６１】
　該コポリマーは、タイプがビニルであるか、またはアリルもしくはメタリルであること
ができる架橋剤、例えばテトラ-アリロキシエタン、ジビニルベンゼン、ジビニルオクタ
ンジオエート、ジビニルドデカンジオエートおよびジビニルオクタデカンジオエートを用
いて一部架橋されることができる。
【０１６２】
　挙げることができる該コポリマーの例は、次の通り：酢酸ビニル／ステアリン酸アリル
、酢酸ビニル／ラウリン酸ビニル、酢酸ビニル／ステアリン酸ビニル、酢酸ビニル／オク
タデセン、酢酸ビニル／オクタデシルビニルエーテル、プロピオン酸ビニル／ラウリン酸
アリル、プロピオン酸ビニル／ラウリン酸ビニル、ステアリン酸ビニル／オクタデセン-1
、酢酸ビニル／ドデセン-1、ステアリン酸ビニル／エチルビニルエーテル、プロピオン酸
ビニル／セチルビニルエーテル、ステアリン酸ビニル／酢酸アリル、2,2-ジメチルオクタ
ン酸ビニル／ラウリン酸ビニル、2,2-ジメチルペンタン酸アリル／ラウリン酸ビニル、ジ
メチルプロピオン酸ビニル／ステアリン酸ビニル、ジメチルプロピオン酸アリル／ステア
リン酸ビニル、0.2％のジビニルベンゼンで架橋されたプロピオン酸ビニル／ステアリン
酸ビニル、0.2％のジビニルベンゼンで架橋されたジメチルプロピオン酸ビニル／ラウリ
ン酸ビニル、0.2％のテトラ-アリロキシエタンで架橋された酢酸ビニル／オクタデシルビ
ニルエーテル、0.2％のジビニルベンゼンで架橋された酢酸ビニル／ステアリン酸アリル
、0.2％のジビニルベンゼンで架橋された酢酸ビニル／オクタデセン-1および、0.2％のジ
ビニルベンゼンで架橋されたプロピオン酸アリル／ステアリン酸アリル。
【０１６３】
　挙げることができるさらなる脂溶性膜形成性ポリマーは、脂溶性コポリマー、特に9～2
2個の炭素原子を含むビニルエステルまたはアルキルアクリレートもしくはメタクリレー
ト（アルキル基は10～20個の炭素原子を含む）を共重合することから生じるものである。
【０１６４】
　該脂溶性コポリマーは、ビニルポリステアレート、ジビニルベンゼンで架橋されたビニ
ルポリステアレート、ジアリルエーテルもしくはジアリルフタレート、ステアリルポリ（
メタ）アクリレート、ビニルポリラウレート、ラウリルポリ（メタ）アクリレートのコポ
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コールジメタクリレートもしくはテトラエチレングリコールを用いて架橋される。
【０１６５】
　先に定義された脂溶性コポリマーは公知であり、フランス国特許出願第FR-A-2 232 303
号に記載されており；それは、2,000～500,000、特に4,000～200,000の重量平均分子量を
有することができる。
【０１６６】
　本明細書において使用することができ、挙げることができる脂溶性ポリマーの例は、ポ
リアルキレン、C2～C20アルケンのコポリマー、特にポリブテンである。
【０１６７】
　本明細書において使用することができ、挙げることができる脂溶性ポリマーの例は、ポ
リアルキレン、C2～C20アルケンのコポリマー、特にポリブテンである。
【０１６８】
　b)　無定形で脂溶性の重縮合物、特に水素相互作用ドナー基を含まないもの、特に、C4
～C50アルキル側鎖を含む脂肪族ポリエステルまたは、脂肪酸二量体の縮合から生じるポ
リエステルまたは、フランス国特許出願第FR 0 113 920号に定義されたような、シーケン
ス、グラフトもしくは末端基の形態でシリコーン部分を含むポリエステル；ならびに
　c)　アルキル側鎖（エーテルもしくはエステル）を含む、無定形で、脂溶性の多糖、特
に、飽和もしくは不飽和の線状もしくは分岐のC1～C8アルキル基を含むアルキルセルロー
ス、例えばエチルセルロースまたはプロピルセルロース。
【０１６９】
　膜形成性ポリマーは特に、セルロースポリマー、例えばニトロセルロース、酢酸セルロ
ース、アセト酪酸セルロース、アセトプロピオン酸セルロース、エチルセルロース、また
はポリウレタン、アクリルポリマー、ビニルポリマー、ポリビニルブチラール、アルキド
樹脂、アルデヒドの縮合生成物から誘導される樹脂、例えばアリールスルホンアミドホル
ムアルデヒド樹脂、例えばトルエンスルホンアミドホルムアルデヒド樹脂、およびアリー
ルスルホンアミドエポキシ樹脂から選択することができる。
【０１７０】
　使用される膜形成性ポリマーは特に、ニトロセルロースRS 1/8 sec; RS 1/4 sec.; 1/2
 sec.; RS 5 sec.; RS 15 sec.; RS 35 sec.; RS 75 sec.; RS 150 sec; AS 1/4 sec.; A
S 1/2 sec.; SS 1/4 sec.; SS 1/2 sec.; SS 5 sec.,特に、ヘルクレス(HERCULES)により
販売されているもの；「Ketjentflex MS80」アクゾ(AKZO)からのトルエンスルホンアミド
ホルムアルデヒド樹脂または、ファコンニエール(FACONNIER)からの「Santolite MHP」、
「Santolite MS 80」または、パン　アメリカーナ(PANAMERICANA)からの「RESIMPOL 80」
、ダイニッポン(DAINIPPON)からのアルキド樹脂「BECKOSOL ODE 230-70-E」、ローム＆ハ
ース(ROHM & HAAS)からのアクリル樹脂「ACRYLOID B66」および、バックセンデン(BAXEND
EN)からのポリウレタン樹脂「TRIXENE PR 4127」であることができる。
【０１７１】
　d)　一般にシリコーン油に可溶性であるか、または膨潤性である、シリコーン樹脂。こ
れらの樹脂は、架橋されたポリオルガノシロキサンポリマーである。
【０１７２】
　「樹脂」という語は、三次元構造を意味する。
【０１７３】
　１つの実施において、シリコーン樹脂は、シルセスキオキサンおよびシロキシシリケー
トから選択される。
【０１７４】
　１つの実施において、シリコーン樹脂は、シロキシシリケート、例えば、以下の式：
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【化６】

（ここで、Xおよびyは、50～80の値を有することができ、Rはアルキル、例えばメチルま
たは2個以上の炭素原子を有するアルキルを表す）
により示されるトリメチルシロキシシリケートから選択される。
【０１７５】
　部分M対部分Qの比は、例えば約0.7：1であり得る。膜形成シリコーン樹脂は、例えばワ
ッカー　シリコーン　コーポレーション(WACKER SILICONE CORPORATION)から入手可能なW
ACKER803および804樹脂ならびに、ジェネラル　エレクトリック(GENERALELECTRIC)から入
手可能なG.E. 1 170-002から選択することができる。
【０１７６】
　さらなる実施において、シリコーン樹脂は、T部分：

【化７】

（ここで、tは、数千までであり得る値を有し、Rはアルキル、例えばメチルまたは2個以
上の炭素原子を有するアルキルを表す）
を含むシルセスキオキサンから選択される。１つの実施において、シルセスキオキサンは
、Rがメチル基であるシルセスキオキサンであるポリメチルシルセスキオキサンから選択
される。
【０１７７】
　ポリメチルシルセスキオキサンは、例えば約500未満のT部分、好ましくは約50～約500T
部分を含むことができる。
【０１７８】
　全てのポリメチルシルセスキオキサンが膜形成性であるわけではない。例として、ポリ
メチルシルセスキオキサン、例えばトウシバ(TOSHIBA)からのTOSPEARL（商標）または信
越化学工業株式会社(SHIN-ETSU)からのKMP590は、油に非常に不溶性であり、かくして有
効な膜形成剤でない。それらのポリメチルシルセスキオキサンの分子量は、一般に数千以
上のT部分を含むので、決定するのが困難である。
【０１７９】
　本発明において使用できるポリメチルシルセスキオキサンの１つの例は、ワッカー　ヘ
ミー(WACKER CHEMIE)から入手可能なBELSIL PMS MK（またMK樹脂として知られる）である
。ポリメチルシルセスキオキサンは、主としてCH3SiO3/2(T 部分)繰り返し部分により構
成され、また約1％（重量％またはモル％）までの(CH3)2SiO2/2 (D 部分)を含むことがで
きるポリマーである。
【０１８０】
　本発明において使用するために適当なポリメチルシルセスキオキサンは、信越化学工業
株式会社(SHIN-ETSU)から入手可能なKR-220Lを含む。KR-220Lの構造は本質的に、末端Si-
OHまたはシラノール部分を有する、Tシリコーン部分(CH3SiO3/2)によって構成され、両方
共信越化学工業株式会社(SHIN-ETSU)から入手可能である。
【０１８１】
　ポリメチルシルセスキオキサンKR-242Aは、約98％のTメチル部分および約2％のジメチ
ルD部分を有する構造を有し、Si-OHまたはシラノール末端部分を有する。KR-251は、約88
％のTメチル部分および約12％のジメチルD部分を有する構造を有し、Si-OHまたはシラノ
ール末端部分を有する。両方共、信越化学工業株式会社(SHIN-ETSU)から入手可能である
。
【０１８２】
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　本発明の１つの実施において、シリコーン樹脂は、シリコーン油または揮発性有機液体
に可溶性または分散性である。１つの実施において、シリコーン樹脂は25℃で固体である
。
【０１８３】
　１つの実施において、シリコーン樹脂は、1000～10,000g/モルの分子量を有することが
できる。別の実施において、樹脂は、組成物の全重量に対して0.5～20重量％、好ましく
は1～10重量％の量で組成物中に存在する。
【０１８４】
　本発明の１つの実施において、シリコーン樹脂は、関係RnSiO(4-n)（ここでnは1.0～1.
50の値を有する）を満たす、M、D、TおよびQから選択される少なくとも２個の部分を含む
、M、D、TおよびQ部分の組合せから選択される。そのタイプのある樹脂は、米国特許明細
書第US-A-6 074 654号に記載されている。
【０１８５】
　さらなる実施において、膜形成シリコーン樹脂は、コポリマーの少なくとも１つの部分
が、シリコーン部分M、D、TおよびQから選択され、コポリマーの少なくとも１つの追加部
分が、エステルから選択される、コポリマーである。膜形成シリコーン樹脂は、例えばジ
イソステアロイルトリメチロールプロパンシロキシシリケート、例えばジーイー　シリコ
ーンズ(GE SILICONES)から入手可能なSF 1 318から選択することができる。
【０１８６】
　e)　 ポリオルガノシロキサンタイプのポリアミド-シリコーンコポリマー、例えば文書
米国特許明細書第US-A-5 874 069号、第US-A-5 919 441号、第US-A-6 051 216号および第
US-A-5 981 680号に記載されているもの。
【０１８７】
　本発明によれば、該シリコーンポリマーは、以下の２つの範疇に属することができる：
　1)　水素相互作用を確立することができる少なくとも２個の基を含むポリオルガノシロ
キサンであって、該２個の基は、ポリマーの鎖中に位置する；および／または
　2)　水素相互作用を確立することができる少なくとも２個の基を含むポリオルガノシロ
キサンであって、該２個の基は、グラフトもしくは枝に位置する。
　ポリマーの鎖中に水素相互作用を確立することができる２個の基を含むポリマーは、式
(XXII)：
【化８】

を有する少なくとも１個の部分を含むポリマーであることができ、
　ここで、
　1)　R4、R5、R6およびR7は、同じまたは異なることができ、
　　・　その鎖中に1個以上の酸素、硫黄および／または窒素の原子を含むことができ、
フッ素原子で一部または全部置換されることができる、線状、分岐もしくは環状の、飽和
もしくは不飽和のC1～C40炭化水素基；
　　・　１個以上のC1～C4アルキル基で任意的に置換された、C6～C10アリール基；
　　・　１個以上の酸素、硫黄および／または窒素原子を含むか、または含まない、ポリ
オルガノシロキサン鎖
　から選択される基を表し；
　2)　Xは、同じまたは異なることができ、１個以上の酸素および／または窒素原子をそ
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　3)　Yは、飽和もしくは不飽和のC1～C50２価の線状もしくは分岐した、アルキレン、ア
リーレン、シクロアルキレン、アルキルアリーレン基であり、これらは、１個以上の酸素
、硫黄および／または窒素原子を含むことができるか、および／または、以下の原子また
は原子の基：フッ素、ヒドロキシル、C3～C8シクロアルキル、C1～C40アルキル、C5～C10
アリール、任意的に１～３個のC1～C3アルキル基で置換されたフェニル、C1～C3ヒドロキ
シアルキルまたはC1～C6アミノアルキル基を置換基として有することができ；または
　4)　Yは、式(XXIII)：
【化９】

（ここで、
　　・　Tは、任意的にポリオルガノシロキサン鎖で置換された、O、NおよびSから選択さ
れる１個以上の原子を含むことができる、３価もしくは４価の、線状もしくは分岐した、
飽和もしくは不飽和のC3～C24炭化水素基を表すか、またはTは、N、PおよびAlから選択さ
れる３価原子を表し；
　　・　R8は、線状もしくは分岐したC1～C50アルキル基または、１個以上のエステル、
アミド、ウレタン、チオカルバメート、尿素、チオ尿素および／またはスルホンアミド基
を含むことができ、任意的にポリマーの別の鎖に結合されることができる、ポリオルガノ
シロキサン鎖を表す）
　を有する基を表し；
　5)　Gは、同じまたは異なることができ、
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【化１０】

（ここで、R9は、水素原子または線状もしくは分岐したC1～C20アルキル基を表すが、た
だし、ポリマーの少なくとも50％の基R9は水素原子を表し、ポリマーの少なくとも２個の
G基は、
【化１１】

以外の基である）
から選択される２価基を表し；
　6)　nは、2～500、特に2～200の整数であり、mは、1～1000、特に1～700、さらに好ま
しくは6～200の整数である。
【０１８８】
　本発明によれば、ポリマーの80％のR4、R5、R6およびR7基は、好ましくはメチル、エチ
ル、フェニルおよび3,3,3-トリフルオロプロピル基から選択される。
【０１８９】
　本発明によれば、Yは、ポリマーまたはコポリマーの他の部分との結合を確立するため
に任意的にさらに１個以上の遊離原子価を含む、種々の２価基を表すことができる。特に
、Yは、
　a)　線状のC1～C20、好ましくはC1～C10アルキレン基；
　b)　環および非共役不飽和結合を含むことができる、分岐したC30～C56アルキレン基；
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　c)　C5～C6シクロアルキレン基；
　d)　１個以上のC1～C40アルキル基で任意的に置換されたフェニレン基；
　e)　1～5個のアミド基を含むC1～C20アルキレン基；
　f)　ヒドロキシル、C3～C8シクロアルカン基、C1～C3ヒドロキシアルキルおよびC1～C6
アルキルアミンから選択される１個以上の置換基を含む、C1～C20アルキレン基；
　g)　式(XXIV)：
【化１２】

（ここで、R4、R5、R6、R7、Tおよびmは前記と同義である）
を有するポリオルガノシロキサン鎖；
　h)　 式(XXV)：

【化１３】

を有するポリオルガノシロキサン鎖
から選択される基を表す。
　第２の範疇のポリオルガノシロキサンは、式(XXVI)：

【化１４】

を有する少なくとも１個の部分を含むポリマーであることができ、
　ここで：
　・　R4およびR6は、同じまたは異なることができ、式(XXII)についての前記と同義であ
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り；
　・　R10は、R4およびR6について前記と同義の基を表すか、または式-X-G-R12（ここで
、XおよびGは、式(XXII)についての前記と同義であり、R12は、水素原子または、任意的
にO、SおよびNから選択される１個以上の原子をその鎖中に含み、任意的に１個以上のフ
ッ素原子および／もしくは１個以上のヒドロキシル基で置換された、線状、分岐した、ま
たは環状の、飽和もしくは不飽和のC1～C50炭化水素基または、任意的に１個以上のC1～C

4アルキル基で置換されたフェニル基を表す）を有する基を表し；
　・　R11は、式-X-G-R12（ここで、X、GおよびR12は前記と同義である）を有する基を表
し；
　・　m1は、1～998の整数であり；かつ
　・　m2は、2～500の整数である。
【０１９０】
　本発明によれば、使用されるポリマーは、ホモポリマー、すなわち幾つかの同じ部分、
特に式(XXII)または式(XXVI)を有する部分を含むポリマーであることができる。
【０１９１】
　本発明によれば、式(XXII)を有する幾つかの異なる部分を含むコポリマーによって構成
されるポリマー、すなわち少なくとも１個のR4、R5、R6、R7、X、G、Y、mおよびnが、部
分のうちの１つにおいて異なるポリマーを使用することがまた可能である。コポリマーは
また、式(XXVI)（ここで、少なくとも１個のR4、R6、R10、R11、m1およびm2は、少なくと
も１個の部分において異なる）を有する幾つかの部分によって形成されることができる。
【０１９２】
　少なくとも１個の、式(XXII)を有する部分および少なくとも１個の、式(XXVI)を有する
部分を含むコポリマーを使用することがまた可能であり、式(XXII)を有する部分および式
(XXVI)を有する部分はあるいは、互いに同じまたは異なる。
【０１９３】
　変形においては、他に、エステル、アミド、スルホンアミド、カルバメート、チオカル
バメート、尿素、ウレタン、チオ尿素、オキサミド、グアニジンおよびビグアニジノ基な
らびにそれらの組合せから選択される、水素結合を確立することができる２個の基を含む
少なくとも１個の炭化水素部分を含むコポリマーを使用することがまた可能である。
　該コポリマーは、ブロックコポリマー、シーケンスコポリマーまたはグラフトコポリマ
ーであることができる。
【０１９４】
　f)　線状エチレン性シーケンスドポリマー
　本発明の組成物は、膜形成剤として、以下に記載する特定構造を有する「シーケンスド
ポリマー」と呼ばれる、以下の線状シーケンスエチレン性ポリマーを含むことができる。
【０１９５】
　「シーケンスド」ポリマーという語は、少なくとも２個の明確な連続物（シーケンス）
、好ましくは少なくとも３個の明確な連続物（シーケンス）を含むポリマーを意味する。
【０１９６】
　このポリマーは、線状構造を有するポリマーである。それに対して、非線状構造のポリ
マーの例は、分岐、星型、グラフトまたは他の構造を有するポリマーである。
【０１９７】
　有利には、シーケンスドポリマーはスチレンを含まない。「スチレンを含まないポリマ
ー」という語は、全ポリマー重量に対して10重量％未満、好ましくは5重量％未満、さら
に好ましくは2重量％未満、なおさらに好ましくは1重量％未満のスチレン様のモノマー、
例えばスチレン、スチレン誘導体、例えばメチルスチレン、クロロスチレンもしくはクロ
ロメチルスチレンを含むか、または全くスチレン様のモノマーを含まないポリマーを意味
する。
【０１９８】
　特に、シーケンスドポリマーは、異なるガラス転移温度(Tg)を有する、少なくとも１個
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の第１のシーケンスおよび少なくとも１個の第２のシーケンスを含み、該第１および第２
のシーケンスは、少なくとも１個の第１のシーケンスの構成モノマーおよび少なくとも１
個の第２のシーケンスの構成モノマーを含む中間のシーケンスによって共に連結される。
【０１９９】
　「少なくとも」１個のシーケンスという語は、１個以上のシーケンスを意味する。
【０２００】
　中間のシーケンスは、これらのシーケンスを「相溶化させる」ために、ポリマーの、少
なくとも１個の第１のシーケンスの構成モノマーおよび少なくとも１個の第２のシーケン
スの構成モノマーを含むシーケンスである。
【０２０１】
　より正確には、上記および下記において、「第１」および「第２」のシーケンスという
語は、シーケンスドポリマーの構造において該シーケンス（またはブロック）の順序を指
図するものでは全くない。
【０２０２】
　有利には、第１および第２のシーケンスならびにシーケンスドポリマーは、互いに相溶
性でない。
【０２０３】
　「互いに相溶性でないシーケンス」という語は、第１のシーケンスに対応するポリマー
および第２のシーケンスに対応するポリマーによって形成される混合物が、混合物（ポリ
マーおよび溶媒）の全重量に対して5重量％以上のポリマー混合物の量について、環境温
度（25℃）および環境圧力（105Pa[パスカル]）にて、液体油状相の質量の大部分にある
有機液体中で混和性でないことを意味する。これは、以下であると理解される：
　i)　該ポリマーは、それぞれの重量比が10/90～90/10であるような量の混合物中に存在
し；かつ
　ii)　第１および第２のシーケンスに対応するポリマーのそれぞれは、シーケンスドポ
リマーの分子量±15%に等しい（重量もしくは数）平均分子量を有する。
【０２０４】
　組成物が、有機液体の混合物を含む液体油状相を含むときは、２種以上の有機液体が同
じ重量割合で存在すると仮定すると、該ポリマーの混合物は、それらの少なくとも１種中
に混和性ではない。
【０２０５】
　明らかに、液体油状相が１種の有機液体を含むときは、その有機液体は主たる有機液体
である。
【０２０６】
　特に、シーケンスドポリマーは、その主鎖にケイ素原子を含まない。「主鎖」という語
は、ペンダント側鎖と対照的に、ポリマーの主な鎖を意味する。
【０２０７】
　特に、シーケンスドポリマーは、pHを変えずに、少なくとも1重量％の活性物質含量で
、環境温度（25℃）にて、水または、水と線状もしくは分岐した2～5個の炭素原子を含む
低級モノアルコール、例えばエタノール、イソプロパノールまたはn-プロパノールとの混
合物中に不溶性である。
【０２０８】
　特に、シーケンスドポリマーはエラストマーではない。
【０２０９】
　「非エラストマーポリマー」という語は、（例えば、それの最初の長さに対して30％）
それを伸ばすことを意図された力に供されたとき、力が止められたときにその最初の長さ
と実質的に同じ長さに戻らないポリマーを意味する。
【０２１０】
　より詳細には、「非エラストマーポリマー」という語は、30％の伸長を受けた後、<50
％の瞬間回復率Riおよび<70%の遅延回復率R2hを有するポリマーを意味する。好ましくはR
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iは<30%であり、R2hは<50%である。
【０２１１】
i)　回復試験
　より正確には、ポリマーの非エエラストマー特性は、以下のプロトコールを用いて決定
される：
【０２１２】
　ポリマーの溶液をテフロン（登録商標）で裏打ちされたマトリックス中に注いだ後、制
御された雰囲気下で、23±5℃および50±10%相対湿度にて7日間乾燥することによって、
ポリマーの膜が製造される。
【０２１３】
　約100μm[マイクロメートル]厚の膜が得られ、それから、15mm[ミリメートル]の幅およ
び80mmの長さを有する長方形の試験片が（例えばパンチを用いて）切断される。
【０２１４】
　ツビック(Zwick)装置を用いて、該試験片に張力が施与され、乾燥のために使用される
温度および湿度条件が使用される。
【０２１５】
　試験片は、50mm／分の速度で引っ張られ、ジョー間の距離は50mmであり、これは試験片
の最初の長さ(I0)に対応する。
【０２１６】
　瞬間回復率Riは、次のようにして決定される：
　・　試験片を30％だけ、すなわち、その最初の長さ(I0)の約0.3倍だけ伸長する；
　・　力をゆるめ、引張り速度、すなわち50mm／分に等しい戻し速度を課し、ゼロ応力に
戻した後の試料の残留伸長を、百分率として測定する（εi）。
　%としての瞬間回復率(Ri)は、以下の式：
[数２]
　　　Ri = (εmax -εi)/ εmax) x 100
によって与えられる。
【０２１７】
　遅延回復率を決定するために、ゼロ応力に戻した２時間後の試験片の残留長さを百分率
として測定する(ε2h)。
【０２１８】
　％としての遅延回復率(R2h)は、以下の式：
[数３]
　　　R2h= (εmax -ε2h)/.εmax) x 100
によって与えられる。
【０２１９】
　単に表示として、本発明の１つの実施におけるポリマーは、10%の瞬間回復率Riおよび3
0％の遅延回復率R2hを有する。
【０２２０】
　有利には、シーケンスドポリマーは、2より上、例えば2～9、特に2.5以上、例えば2.5
～8、さらに特に2.8以上、特に2.8～6の多分散性Iを有する。
【０２２１】
　シーケンスドポリマーの多分散率Iは、重量平均分子量Mw対数平均分子量Mnの比に等し
い。
【０２２２】
　重量平均分子量(Mw)および数平均分子量(Mn)は、ゲル浸透液体クロマトグラフィー（TH
F溶媒、線状ポリスチレン試験片を用いて確立された較正曲線、屈折計検出器）によって
決定される。
【０２２３】
　シーケンスドポリマーの重量平均分子量(Mw)は、特に300,000以下、例えば35,000～200
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,000、さらに特に45,000～150,000である。
【０２２４】
　シーケンスドポリマーの数平均分子量(Mn)は、特に70,000以下、例えば10,000～60,000
、さらに特に12,000～50,000である。
【０２２５】
　シーケンスドポリマーの各シーケンスまたはブロックは、１つのタイプのモノマー、ま
たは幾つかの異なるタイプのモノマーから誘導される。
【０２２６】
　このことは、各シーケンスが、ホモポリマーまたはコポリマーにより構成されることが
でき、該コポリマーは今度はランダムまたは交互であり得るシーケンスを構成することを
意味する。
【０２２７】
　有利には、シーケンスドポリマーの、少なくとも１個の第１のシーケンスの構成モノマ
ーおよび少なくとも１個の第２のシーケンスの構成モノマーを含む中間のシーケンスは、
ランダムポリマーである。
【０２２８】
　特に、中間のシーケンスは本質的に、第１のシーケンスおよび第２のシーケンスの構成
モノマーから誘導される。
【０２２９】
　「本質的に」という語は、少なくとも85%、特に少なくとも90％、さらに特に95％、さ
らに特に100％を意味する。
【０２３０】
　有利には、中間のシーケンスは、第１および第２のシーケンスのガラス転移温度の間の
範囲のガラス転移温度Tgを有する。
【０２３１】
　第１および第２のシーケンスについて示されるガラス転移温度は、各シーケンスの構成
モノマーの理論的Tgから決定される理論的Tgであり得、これは、フォックスの原理(Fox's
 Law)として知られる以下の関係

【数４】

（

は、当該シーケンス中のモノマーiの質量画分であり、Tgiは、モノマーiのホモポリマー
のガラス転移温度である）
を用いて、参考の手引き、たとえばポリマーハンドブック(Polymer Handbook)、第３版、
ジョン　ウィリー(John Wiley)において見出すことができる。
　他に示されなければ、本願において第１および第２のシーケンスについて示されるTgは
、理論的Tgである。
【０２３２】
　第１および第２のシーケンスのガラス転移温度間の差は、一般に10℃より上、特に20℃
より上、さらに特に30℃より上である。
【０２３３】
ii)　ポリマーのシーケンス
　特に、シーケンスドポリマーの第１のシーケンスは、
　a)　40℃以上のTgを有するシーケンス；
　b)　20℃以下のTgを有するシーケンス；
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　c)　20℃と40℃との間のTgを有するシーケンス；
から選択することができ、第２のシーケンスは、第１のシーケンスと異なる、範疇a)、b)
またはc)から選択される。
【０２３４】
　本発明において使用される「…と…との間」という語は、記載される限界が除外される
値の範囲を意味し、「…～…」という語は、その限界が含まれる値の範囲を意味する。
【０２３５】
a)　40℃以上のTgを有するシーケンス
　40℃以上のTgを有するシーケンスは、例えば40～150℃、特に50℃以上、例えば50～120
℃、特に60℃以上、例えば60～120℃のTgを有する。
【０２３６】
　40℃以上のTgを有するシーケンスは、ホモポリマーまたはコポリマーであり得る。
【０２３７】
　該シーケンスがホモポリマーであるとき、それは、モノマーから製造されるホモポリマ
ーが40℃以上のガラス転移温度を有するような該モノマーから誘導される。この第１のシ
ーケンスは、１つのタイプのモノマー（対応するホモポリマーのTgが40℃以上である）に
よって構成されるホモポリマーであり得る。
【０２３８】
　第１のシーケンスがコポリマーであるとき、それは、1種以上のモノマーから全部また
は一部誘導されることができ、その性質および濃度は、得られるコポリマーのTgが40℃以
上であるように選択される。例として、コポリマーは以下を含み得る：
　・　モノマーから製造されるホモポリマーが40℃以上のTg、例えば40～150℃のTg、特
に50℃以上、例えば50～120℃のTg、特に60℃以上、例えば60～120℃のTgを有するような
該モノマー；および
　・　モノマーから製造されるホモポリマーが40℃以下のTgを有するような該モノマーで
あって、以下に記載するように、20℃と40℃との間のTgを有するモノマーおよび／または
20℃以下のTg、例えば-100℃～20℃、特に15℃未満、特に-80～15℃、特に10℃未満、例
えば-50～0℃のTgを有するモノマーから選択される。
【０２３９】
　そのホモポリマーが40℃以上のガラス転移温度を有するモノマーは好ましくは、以下の
モノマー（また主要なモノマーと呼ばれる）から選択される：
　・　式(XII)：
【化１５】

　（ここで、R1は、非置換の線状もしくは分岐した1～4個の炭素原子を含むアルキル基、
たとえばメチル、エチル、プロピルもしくはイソブチル基を表すか、またはR1は、C4～C1
2シクロアルキル基を表す）　
を有するメタクリレート；
　・　式(XIII)：

【化１６】

（ここで、R2は、C4～C12シクロアルキル基、例えばイソボルニルアクリレートまたはタ
ーチオブチル基を表す）
を有するアクリレート； 
　　式(XIV)：
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【化１７】

（ここで、
　　　・　R7およびR8は、同じまたは異なることができ、それぞれ水素原子または線状も
しくは分岐したC1～C12アルキル基、たとえばn-ブチル、t-ブチル、イソプロピル、イソ
ヘキシル、イソオクチルもしくはイソノニル基を表すか、またはR7はHを表し、かつR8は
、1,1-ジメチル-3-オキソブチル基を表し、
　　　・　R'は、Hまたはメチルを表す）
を有する（メタ）アクリレート；ならびに
　・　それらの混合物。
【０２４０】
　挙げることができるモノマーの例は、N-ブチルアクリルアミド、N-t-ブチルアクリルア
ミド、N-イソプロピルアクリルアミド、N,N-ジメチルアクリルアミドおよびN,N-ジブチル
アクリルアミドである。
【０２４１】
　特に有利な主要モノマーは、メチルメタクリレート、イソブチル（メタ）アクリレート
、イソボルニル（メタ）アクリレートおよびそれらの混合物である。
【０２４２】
b)　20℃以下のTgを有するシーケンス
　20℃以下のTgを有するシーケンスは、例えば-100～20℃、好ましくは15℃以下、特に-8
0～15℃、さらに好ましくは10℃以下、例えば-50～0℃のTgを有する。
【０２４３】
　20℃以下のTgを有するシーケンスは、ホモポリマーまたはコポリマーであり得る。
【０２４４】
　該シーケンスがホモポリマーであるとき、それは、モノマーから製造されるホモポリマ
ーが20℃以下ガラス転移温度を有するような該モノマーから誘導される。該第２のシーケ
ンスは、１つのタイプのモノマー（対応するホモポリマーのTgが20℃以下である）によっ
て構成されるホモポリマーであり得る。
【０２４５】
　20℃以下のTgを有するシーケンスがコポリマーであるとき、それは、１種以上のモノマ
ーから全部または一部誘導されることができ、その性質および濃度は、得られるコポリマ
ーのTgが20℃以下であるように選択される。
【０２４６】
　例として、それは、以下を含むことができる：
　・　対応するホモポリマーが20℃以下のTg、例えば-100～20℃、特に15℃未満、特に-8
0～15℃、特に10℃未満、例えば-50～0℃のTgを有する１種以上のモノマー；および
　・　対応するホモポリマーが20℃より上のTgを有する１種以上のモノマー、例えば40℃
以上のTg、例えば40～150℃のTg、特に50℃以上、例えば50～120℃、特に60℃以上、例え
ば60～120℃のTgを有するモノマー、および／または、上記した20℃と40℃との間のTgを
有するモノマー。
【０２４７】
　特に、20℃以下のTgを有するシーケンスは、ホモポリマーである。
【０２４８】
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　そのホモポリマーが20℃以下のTgを有するモノマーは好ましくは、以下のモノマーまた
は主要モノマーから選択される：
　・　式(XV)：
【化１８】

（R3は、O、NおよびSから選択される１個以上のヘテロ原子が挿入された、非置換の線状
または分岐したC1～C12アルキル基を表す）
を有するアクリレート；
　・　式(XVI)：

【化１９】

（R4は、O、NおよびSから選択される１個以上のヘテロ原子が任意的に挿入される、非置
換の線状または分岐したアルキルC6～C12基を表す）
を有するメタクリレート；
　・　式(XVII)：

【化２０】

（R5は、線状または分岐したC4～C12アルキル基を表す）
を有するビニルエステル；
　・　ビニルアルコールおよびC4～C12アルコールのエーテル；
　・　C4～C12アルキルのN-アルキル化アクリルアミド、例えばN-オクチルアクリルアミ
ド；ならびに
　・　それらの混合物。
　20℃以下のTgを有するシーケンスのために特に好ましい主要モノマーは、そのアルキル
鎖が1～10個の炭素原子を含むアルキルアクリレート、例えばメチルアクリレート、イソ
ブチルアクリレート、2-エチルヘキシルアクリレートおよびそれらの混合物である。
【０２４９】
c)　20℃と40℃との間のTgを有するシーケンス
　20℃と40℃との間のTgを有するシーケンスは、ホモポリマーまたはコポリマーであり得
る。
【０２５０】
　該シーケンスがホモポリマーであるとき、それは、モノマーから製造されるホモポリマ
ーが20℃と40℃との間のガラス転移温度を有するような該モノマー（または主要モノマー
）から誘導される。該第１のシーケンスは、１つのタイプのモノマー（対応するホモポリ
マーのTgが20℃～40℃である）によって構成されるホモポリマーであり得る。
【０２５１】
　20℃と40℃との間のガラス転移温度を有するホモポリマーを有するモノマーは好ましく
は、n-ブチルメタクリレート、シクロデシルアクリレート、ネオペンチルアクリレート、
イソデシルアクリルアミドおよびそれらの混合物から選択される。
【０２５２】
　20℃と40℃との間のTgを有するシーケンスがコポリマーであるとき、それは、1種以上
のモノマー（または主要モノマー）から全部または一部誘導され、その性質および濃度は
、得られるコポリマーのTgが20℃と40℃との間であるように選択される。
【０２５３】
　有利には、20℃と40℃との間のTgを有するシーケンスは、以下から全部または一部誘導
されたコポリマーである：
　・　上記したように、その対応するホモポリマーが40℃以上のTg、例えば40～150℃、
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特に50℃以上、例えば50～120℃、好ましくは60℃以上、例えば60～120℃のTgを有する主
要モノマー；および／または
　・　上記したように、その対応するホモポリマーが20℃以下のTg、例えば-100～20℃の
Tg、特に15℃以下、特に-80～15℃、特に10℃以下、例えば-50～0℃のTgを有する主要モ
ノマー；
　該モノマーは、第１のシーケンスを形成するコポリマーのTgが20℃と40℃との間である
ように選択される。
【０２５４】
　該主要モノマーは、例えばメチルメタクリレート、イソボルニルアクリレートおよびメ
タクリレート、ブチルアクリレート、2-エチルヘキシルアクリレートならびにそれらの混
合物から選択される。
【０２５５】
　さらに詳細には、20℃以下のTgを有する第２のシーケンスの割合は、ポリマーの10～85
重量％、好ましくは20～70重量％、さらに好ましくは20～50重量％である。
【０２５６】
　各シーケンスはそれにもかかわらず、少なくとも１種の他のシーケンスの構成モノマー
を少ない割合含むことができる。
【０２５７】
　故に、第１のシーケンスは、少なくとも１種の第２のシーケンスの構成モノマーを含む
ことができ、逆にもいえる。
【０２５８】
　上記したモノマーの他に、シーケンスドポリマーの第１および／または第２のシーケン
スのそれぞれは、追加のモノマーと呼ばれる１種以上のモノマーを含むことができ、追加
のモノマーは、上記した主要モノマーとは異なる。
【０２５９】
　これらの追加のモノマーの性質および量は、それらが形成されるシーケンスが所望のガ
ラス転移温度を有するように選択される。
【０２６０】
iii)　追加のモノマー
　この追加のモノマーは、例えば以下から選択される：
　・　親水性モノマー、例えば
　　・　少なくとも１個のカルボン酸もしくはスルホン酸官能性を含むエチレン性不飽和
結合を有するモノマー、例えば
　　　・　アクリル酸、メタクリル酸、クロトン酸、無水マレイン酸、イタコン酸、フマ
ル酸、マレイン酸、アクリルアミドプロパンスルホン酸、ビニル安息香酸、ビニルリン酸
、およびそれらの塩；
　　・　少なくとも１個の３級アミン官能性を含むエチレン性不飽和結合を有するモノマ
ー、例えば：
　　　・　2-ビニルピリジン、4-ビニルピリジン、ジメチルアミノエチルメタクリレート
、ジエチルアミノエチルメタクリレート、ジメチルアミノプロピルメタクリルアミドおよ
びそれらの塩；
　　　・　式(XVIII)：
【化２１】

（ここでR6は、1～4個の炭素原子を含む線状もしくは分岐したアルキル基、たとえば メ
チル、エチル、プロピルまたはイソブチル基を表し、該アルキル基は、ヒドロキシル基（
例えば2-ヒドロキシプロピルメタクリレート、2-ヒドロキシエチルメタクリレート）およ
びハロゲン原子（Cl、Br、I、F）（例えばトリフルオロエチルメタクリレート）から選択
される１個以上の置換基で置換される）
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　　　　を有するメタクリレート；
　　　　・　式(XIX)：
【化２２】

（ここでR9は、O、NおよびSから選択される１個以上のヘテロ原子が任意的に挿入される
、線状または分岐したC6～C12アルキル基を表し、該アルキル基は、ヒドロキシル基およ
びハロゲン原子（Cl、Br、I、F）から選択される１個以上の置換基で置換される）
　　　　を有するメタクリレート；
　　　　・　式(XX)：

【化２３】

（ここでR10は、ヒドロキシル基およびハロゲン原子（Cl、Br、I、F）から選択される１
個以上の置換基で置換された、線状または分岐したC1～C12アルキル基を表す（例えば2-
ヒドロキシプロピルアクリレートおよび2-ヒドロキシエチルアクリレート）か、またはR1
0は、5～30個のオキシエチレン部分の繰返しを有するC1～C12-O-POE(ポリオキシエチレン
) 例えばメトキシ-POEを表すか、またはR8は、5～30個のエチレンオキシド部分を含むポ
リオキシエチレン基を表す）
　　　　を有するアクリレート；
　　・　１個以上のケイ素原子を含むエチレン性不飽和結合を有するモノマー、例えばメ
タクリロキシプロピルトリメトキシシラン、メタクリロキシプロピルトリス（トリメチル
シロキシ）シラン；ならびに
　・　それらの混合物。
【０２６１】
　特に好ましい追加のモノマーは、アクリル酸、メタクリル酸、トリフルオロエチルメタ
クリレートおよびそれらの混合物である。
【０２６２】
　特定の実施においては、シーケンスドポリマーは、非シリコーンポリマー、すなわちケ
イ素原子を含まないポリマーである。
【０２６３】
　該追加のモノマーは一般に、第１および／または第２のシーケンスの全重量の30重量％
以下、例えば1～30重量％、好ましくは5～20重量％、さらに好ましくは7～15重量％の量
を示す。
【０２６４】
　特に、第１および第２のシーケンスのそれぞれは、（メタ）アクリル酸エステルから選
択される少なくとも１種のモノマーおよび任意的に、（メタ）アクリル酸およびそれらの
混合物から選択される少なくとも１種のモノマーを含む。
【０２６５】
　有利には、シーケンスドポリマーの第１および第２のシーケンスのそれぞれは、アクリ
ル酸、（メタ）アクリル酸エステルから選択される少なくとも１種のモノマーおよび任意
的に、（メタ）アクリル酸およびそれらの混合物から選択される少なくとも１種のモノマ
ーから全部誘導される。
【０２６６】
iv)　製造法
　シーケンスドポリマーは、以下の製造方法を用いた、溶液中でのラジカル重合によって
得ることができる：
　・　重合溶媒の一部を、重合のために適当な温度（典型的には60～120℃）に加熱され
た適当な反応器に導入すること；
　・　該温度に達したなら、重合開始剤の一部分の存在下で第１のシーケンスの構成モノ
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マーを導入すること；
　・　90％の最大程度の転化率に対応する時間Tの最後に、第2のシーケンスの構成モノマ
ーおよび開始剤の残り部分を導入すること；
　・　時間T'（3～6時間）の間混合物を反応させること、その最後に、混合物は環境温度
に戻される；
　・　重合溶媒中に、溶液でのポリマーを得ること。
【０２６７】
　「重合溶媒」という語は、溶媒または溶媒の混合物を意味する。特に、重合溶媒は、酢
酸エチル、酢酸ブチル、アルコール、例えばイソプロパノールもしくはエタノール、脂肪
族アルカン、例えばイソドデカンおよびそれらの混合物から選択することができる。特に
、重合溶媒は、酢酸ブチルおよびイソプロパノールもしくはイソドデカンの混合物である
。
【０２６８】
　特定の実施においては、シーケンスドポリマーは、a)で上記した40℃以上のTgを有する
第１のシーケンスおよびb)で上記した20℃以下のTgを有する第２のシーケンスを含む。
【０２６９】
　特に、40℃以上のTgを有する第１のシーケンスは、モノマーから製造されるホモポリマ
ーが40℃以上のガラス転移温度を有するようなモノマー、例えば上記したモノマーから誘
導されるコポリマーである。
【０２７０】
　有利には、20℃以下のTgを有する第２のシーケンスは、モノマーから製造されるホモポ
リマーが20℃以下のガラス転移温度を有するようなモノマー、例えば上記したモノマーか
ら誘導されるホモポリマーである。
【０２７１】
　特に、40℃以上のTgを有するシーケンスの割合は、ポリマーの20～90重量％、好ましく
は30～80重量％、さらに好ましくは50～70重量％である。
【０２７２】
　特に、20℃以下のTgを有するシーケンスの割合は、ポリマーの5～75重量％、好ましく
は15～50重量％、さらに好ましくは25～45重量％である。
【０２７３】
　有利には、シーケンスドポリマーは、
　・　イソボルニルアクリレート／イソブチルメタクリレートコポリマーである、40℃以
上のTg 、例えば85～115℃のTgを有する第１のシーケンス；
　・　2-エチルヘキシルアクリレートホモポリマーである、20℃以下のTg、例えば-85～-
55℃のTgを有する第２のシーケンス；および
　・　ランダムイソボルニルアクリレート／イソブチルメタクリレート／2-エチルヘキシ
ルアクリレートコポリマーである、中間のシーケンス
を含むことができる。
【０２７４】
　さらなる実施においては、シーケンスドポリマーは、c)に記載した20℃と40℃との間の
ガラス転移温度(Tg)を有する第１のシーケンスおよび、b)において上記した20℃以下のガ
ラス転移温度または上記した40℃以上のガラス転移温度を有する第２のシーケンスを含む
。
【０２７５】
　特に、20℃と40℃との間のTgを有する第１のシーケンスの割合は、ポリマーの10～85重
量％、特に30～80重量％、さらに好ましくは50～70重量％である。
【０２７６】
　第２のシーケンスが40℃以上のTgを有するシーケンスであるとき、特にそれは、ポリマ
ーの10～85重量％、特に20～70重量％、さらに特に30～70重量％の割合で存在する。
【０２７７】
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　第２のシーケンスが20℃以下のTgを有するシーケンスであるとき、特にそれは、ポリマ
ーの10～85重量％、特に20～70重量％、さらに特に20～50重量％の割合で存在する。
【０２７８】
　特に、20℃と40℃との間のTgを有する第１のシーケンスは、対応するホモポリマーが40
℃以上のTgを有するようなモノマー、および対応するホモポリマーが20℃以下のTgを有す
るようなモノマーから誘導されるコポリマーである。
【０２７９】
　有利には、20℃以下のTgを有するか、または40℃以上のTgを有する第２のシーケンスは
、ホモポリマーである。
【０２８０】
　第１の変形においては、シーケンスドポリマーは、以下を含む：
　・　イソボルニルアクリレート／イソブチルメタクリレート／2-エチルヘキシルアクリ
レートを含むコポリマーである、20℃と40℃との間のTg、例えば21～39℃のTgを有する第
１のシーケンス；
　・　メチルメタクリレートホモポリマーである、20℃以下のTg、例えば-65～-35℃のTg
を有する第２のシーケンス；および
　・　ランダムイソボルニルアクリレート／イソブチルメタクリレート／2-エチルヘキシ
ルアクリレートコポリマーである、中間のシーケンス。
【０２８１】
　別の変形においては、シーケンスドポリマーは、以下を含むことができる：
　・　イソボルニルアクリレート／イソブチルメタクリレートコポリマーである、40℃以
上のTg、例えば85～115℃のTgを有する第１のシーケンス；
　・　イソブチルアクリレートホモポリマーである、20℃以下のTg、例えば-35～-5℃のT
gを有する第２のシーケンス；および
　・　ランダムイソボルニルメタクリレート／イソブチルメタクリレート／イソブチルア
クリレートランダムコポリマーである、中間のシーケンス。
　なおさらなる変形においては、シーケンスドポリマーは、以下を含むことができる：
　・　イソボルニルアクリレート／イソブチルメタクリレートコポリマーである、40℃以
上のTg、例えば60～90℃のTgを有する第１のシーケンス；
　・　イソブチルアクリレートホモポリマーである、20℃以下のTg、例えば-35～-5℃のT
gを有する第２のシーケンス；および
　・　ランダムイソボルニルアクリレート／イソブチルメタクリレート／イソブチルアク
リレートコポリマーである、中間のシーケンス。
【０２８２】
　g)　シリカ誘導体と末端シラノール基を有するポリオルガノシロキサンとの間の反応の
生成物、例えば米国特許明細書第US-A-5 162 410号、第US-A-0 330 747号および第US-A-5
 451 610 号に記載されたもの（これにより、肩の内容は、引用することにより組み入れ
られる）。そのタイプの生成物は、商品名Bio-PSAの下にダウ　コーニング(Dow Corning)
により販売されており、例えば参照番号7-4405を有するその範囲の製品。
【０２８３】
　本発明に従えば、膜形成性ポリマーは、環境温度、例えば約25℃で組成物の油状相に不
溶性の固体であり得る。ポリマーはまた、その軟化温度で液体有機相（または油状相）に
可溶性であるポリマー起源の蝋とは対照的に、その軟化温度で油状相に不溶性である。こ
れに関して、ポリマーは蝋ではない。
【０２８４】
1)　ポリマー
　本発明の組成物は有利には、生理学的に許容される油状相中の１種以上のポリマーの本
質的に球状のポリマー粒子の少なくとも１種の安定な分散物を含む。
【０２８５】
　該分散物は、特に、該液体有機層中の安定分散物でのポリマーのナノ粒子の形態であり
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得る。ナノ粒子は好ましくは、5～800nmの範囲、好ましくは50～500nmの範囲の平均粒径
を有する。しかしながら、１μmまでのポリマー粒径を得ることが可能である。
【０２８６】
　特に、分散物のポリマー粒子は、水溶性(hydrosoluble)アルコール、例えばエタノール
に不溶性である。
【０２８７】
　本発明の組成物において使用することができる分散物のポリマーは好ましくは、2,000
～10,000,000g/モル程度の分子量および-100～300℃、好ましくは-50～100℃、さらに好
ましくは-10～50℃のTgを有する。
【０２８８】
　好ましくは皮膚の温度と同じかそれ以下の低いTg、特に40℃以下のTgを有する、膜を形
成することができるポリマーを使用することが可能である。
【０２８９】
　挙げることができる膜形成性ポリマーの例は、好ましくは40℃以下のTg、特に-10～30
℃のtgを有する、アクリルもしくはビニルラジカルコポリマーまたはホモポリマーであり
、単独で、または混合物として使用される。
【０２９０】
　「ラジカルタイプのポリマー」という語は、不飽和モノマー、特にエチレン性不応和結
合を有するモノマーを重合することによって得られるポリマーを意味し、各モノマーは、
（重縮合物と対照的に）自己重合することができる。ラジカルタイプのポリマーは、特に
ポリマーまたはコポリマー、ビニル、特にアクリルポリマーであることができる。
【０２９１】
　アクリルポリマーは、少なくとも１個の酸基および／または該酸モノマーのエステルお
よび／または該酸のアミドを含むエチレン性不飽和結合を有するモノマーの重合から生じ
ることができる。
【０２９２】
　使用することができる酸基を有するモノマーは、α,β-エチレン性不飽和カルボン酸、
例えばアクリル酸、メタクリル酸、クロトン酸、マレイン酸およびイタコン酸を包含する
。特に、（メタ）アクリル酸およびクロトン酸、さらに特に（マタ）アクリル酸を使用す
ることができる。
【０２９３】
　酸モノマーのエステルは、有利には、（メタ）アクリル酸のエステル（（メタ）アクリ
レートとしてまた知られる）、例えばアルキル（メタ）アクリレート、特にC1～C20アル
キル、好ましくはC1～C8アルキルの（メタ）アクリレート、アリール（メタ）アクリレー
ト、特にC6～C10アリールの（メタ）アクリレート、およびヒドロキシアルキル（メタ）
アクリレート、特にC2～C6ヒドロキシアルキルの（メタ）アクリレートから選択される。
挙げることができるアルキル（メタ）アクリレートは、メチル、エチル、ブチル、イソブ
チル、2-エチルヘキシルおよびラウリルメタクリレートを包含する。挙げることができる
ヒドロキシアルキル（メタ）アクリレートは、ヒドロキシエチル（メタ）アクリレートお
よび2-ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレートを包含する。挙げることができるアリー
ル（メタ）アクリレートは、ベンジルアクリレートおよびフェニルアクリレートを包含す
る。
【０２９４】
　本発明の化粧料組成物に特に適当である（メタ）アクリル酸エステルは、アルキル（メ
タ）アクリレートである。
【０２９５】
　使用することができる特定のラジカルポリマーは、（メタ）アクリル酸およびアルキル
（メタ）アクリレートコポリマー、特にC1～C4アルキル（メタ）アクリレートのコポリマ
ーである。さらに特に、任意的にアクリル酸と共重合されたメチルアクリレートを使用す
ることができる。
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【０２９６】
　挙げることができる酸モノマーのアミドは、（メタ）アクリルアミド、特にN-アルキル
（メタ）アクリルアミド、特にC2～C12アルキル（メタ）アクリルアミド、例えばN-エチ
ルアクリルアミド、N-t-ブチルアクリルアミドおよびN-t-オクチルアクリルアミド；N-ジ
アルキルC1～C4アルキル（メタ）アクリルアミドである。
【０２９７】
　アクリルポリマーはまた、少なくとも１個のアミン基を遊離の形態、または一部もしく
は全部中和された形態、または実際には一部もしくは全部４級化された形態で含む、エチ
レン性不飽和結合を有するモノマーを重合することから生じ得る。例として、そのような
モノマーは、ジメチルアミノエチル（メタ）アクリレート、ジメチルアミノエチルメタク
リルアミド、ビニルアミン、ビニルピリジン、および／またはジアリルジメチルアンモニ
ウムクロリドであり得る。
【０２９８】
　ビニルポリマーはまた、ビニルエステルおよびスチレンモノマーから選択される少なく
とも１種のモノマーを単独重合または共重合することから生じ得る。特に、該モノマーは
、酸モノマーおよび／またはそれらのエステルおよび／またはそれらのアミド、例えば上
記したものと重合することができる。挙げることができるビニルエステルの例は、酢酸ビ
ニル、プロピオン酸ビニル、ネオデカン酸ビニル、ビニルピバレート、安息香酸ビニルお
よびt-ブチル安息香酸ビニルである。挙げることができるスチレンモノマーの例は、アル
ファーメチルスチレンである。
【０２９９】
　先に与えられたモノマーのリストは限定されるものではなく、アクリルおよびビニルモ
ノマーの範疇に入る当業者に公知である任意のモノマー（シリコーン鎖によって変性され
たモノマーを含む）を使用することが可能である。
【０３００】
　使用することができる他のビニルモノマーとして、以下を挙げることができる：
　・　N-ビニルピロリドン、ビニルカプロラクタム、ビニルN-アルキル(C1～C6)ピロール
、ビニルオキサゾール、ビニルチアゾール、ビニルピリミジン、ビニルイミダゾール；
　・　オレフィン、例えばエチレン、プロピレン、ブチレン、イソプレン、ブタジエン。
【０３０１】
　ビニルポリマーは、１種以上の2-官能性モノマー、特に少なくとも２個のエチレン性不
飽和結合を有するモノマー、例えばエチレングリコールジメタクリレートまたはジアリル
フタレートを用いて、架橋されることができる。
【０３０２】
　限定しないやり方で、本発明の分散物のポリマーは、以下のポリマーまたはコポリマー
から選択することができる：ポリウレタン、アクリルポリウレタン、ポリ尿素、ポリ尿素
-ポリウレタン、ポリエステル-ポリウレタン、ポリエーテル-ポリウレタン、ポリエステ
ル、ポリエステルアミド、アルキド；アクリルおよび／またはビニルポリマーもしくはコ
ポリマー；アクリル-シリコーンコポリマー；ポリアクリルアミド；シリコーンポリマー
、例えばポリウレタンもしくはシリコーンアクリルフッ素化ポリマーならびにそれらの混
合物。
【０３０３】
　油状相中の分散物中のポリマーは、組成物の乾燥分の5～40重量％、好ましくは5～35重
量％、さらに8～30重量％を示し得る。
【０３０４】
2)　安定剤
　１つの実施において、分散物のポリマー粒子は、環境温度で固体の安定剤によって表面
安定化される。分散物中の乾燥分含量はよって、ポリマーの全量＋安定剤を示し、ポリマ
ーの量が5％未満にならないように与えられる。
【０３０５】
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　特に、ポリマー粒子は、シーケンスドポリマー、グラフトポリマーおよび／またはラン
ダムポリマーであることができる安定剤を、単独で、または混合物として使用して、表面
安定化される。安定化は、任意の公知の手段により、特に重合中に安定化ポリマーを直接
添加することによって、達成することができる。
【０３０６】
　安定剤はまた、ポリマーの重合前に混合物中に存在することができる。しかしながら、
特にモノマーをまた連続的に添加するときに、連続的に安定剤を添加することがまた可能
である。
【０３０７】
　モノマーの最初の混合物に対して2～30重量％、好ましくは5～20重量％の安定剤を使用
することができる。
【０３０８】
　グラフトおよび／またはシーケンスドポリマーが安定剤として使用されるときには、加
工処理溶媒は、該ポリマー-安定剤のグラフトもしくはシーケンスの少なくとも一部分が
該溶媒に可溶であり、グラフトもしくはシーケンスの残りの部分は、それに可溶性でない
ように選択される。重合中に使用されるポリマー-安定剤は、加工処理溶媒に可溶性であ
るか、または分散性でなければならない。さらに、その不溶性のシーケンスもしくはグラ
フトが、重合中に形成されるポリマーについてある親和性を有する、安定剤を選択するこ
とが好ましい。
【０３０９】
　挙げることができるグラフトポリマーは、炭化水素鎖がグラフトされたシリコーンポリ
マー；シリコーン鎖がグラフトされた炭化水素ポリマーを包含する。
【０３１０】
　かくして、少なくとも１個のポリオルガノシロキサンタイプのブロックおよび少なくと
も１個のラジカルポリマーのブロックを含む、グラフトもしくはシーケンスブロックコポ
リマーを使用することができ、例えば非水性媒体がシリコーンであるとき使用することが
できるアクリル／シリコーンタイプのグラフトコポリマーを使用できる。
【０３１１】
　少なくとも１個のポリオルガノシロキサンタイプのブロックおよび少なくとも１個のポ
リエーテルを含む、グラフトもしくはシーケンスブロックコポリマーを使用することがま
た可能である。ポリオルガノシロキサンブロックは、特にポリジメチルシロキサンまたは
ポリアルキル(C2～C18)メチルシロキサンであることができ；ポリエーテルブロックは、C

2～C18ポリアルキレン、特にポリオキシエチレンおよび／またはポリオキシプロピレンで
あることができる。特に、コポリオールジメチコーンまたは(C2～C18)アルキルジメチコ
ーンコポリオール、例えば商品名「Dow Corning 3225C」の下にダウ　コーニング(Dow Co
rning)により販売されているもの、またはラウリルメチコーン、例えばダウ　コーニング
(Dow Corning)により販売されている「Dow Corning Q2-5200」を使用することが可能であ
る。
【０３１２】
　挙げることができるグラフトもしくはシーケンスブロックコポリマーは、共役すること
ができる１個以上のエチレン性不飽和結合を有する少なくとも１個のエチレン性モノマー
、例えばエチレンまたはジエン、例えばブタジエンまたはイソプレンを重合することから
生じる少なくとも１個のブロック、ならびに、ビニルポリマー、好ましくはスチレンの少
なくとも１個のブロックを含むものを包含する。エチレン性モノマーが、共役することが
できる数個のエチレン性不飽和結合を含むときには、重合後、残りのエチレン性不飽和結
合は一般に水素化される。よって公知のやり方で、イソプレンの重合は、水素化後にエチ
レン-プロピレンブロックの形成を生じ、ブタジエンの重合は、水素化後にエチレン-ブチ
レンブロックの形成を生じる。挙げることができるそのようなポリマーは、特に２ブロッ
クまたは３ブロックのポリスチレン／ポリイソプレン(SI)、ポリスチレン／ポリブタジエ
ン(SB)のシーケンスコポリマー、例えば商品名「LUVITOL HSB」の下にBASFにより販売さ
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れているもの、ポリスチレン／コポリ（エチレン-プロピレン）(SEP)タイプのシーケンス
コポリマー、例えば商品名「Kraton」の下にシェル　ケミカル社（Shell Chemical Co）
により販売されているもの、またはポリスチレン／コポリ（エチレン-ブチレン）(SEB)タ
イプのシーケンスコポリマーを包含する。特に、Kraton G1650 (SEBS)、 Kraton G1651 (
SEBS)、Kraton G1652 (SEBS)、Kraton G1657X (SEBS)、Kraton G1701X (SEP)、Kraton G1
702X (SEP)、Kraton G1726X (SEB)、Kraton D-1101 (SBS)、Kraton D-1102 (SBS)またはK
raton D-1107 (SIS)を使用することが可能である。このポリマーは一般に、水素化された
、または水素化されていないジエンのコポリマーと呼ばれる。
【０３１３】
　Gelled Permethyl 99A-750、99A-753-59および99A-753-58（３個のブロックおよび星型
ポリマーの混合物）、ペンレコ(Penreco)からのVersagel 5960 (３-ブロック+ 星型ポリ
マー);またはルブリゾル（Lubrizol）からのOS129880、OS129881およびOS84383(スチレン
/メタクリレートコポリマー)を使用することがまた可能である。
【０３１４】
　挙げることができる、１個以上のエチレン性不飽和結合を有する少なくとも1種のエチ
レン性モノマーを重合することから生じる少なくとも１個のブロックならびに、アクリル
ポリマーの少なくとも１個のブロックを含むグラフトまたはシーケンスブロックコポリマ
ーは、２-または３-ブロックのポリ（メチルメタクリレート）／ポリイソブテンコポリマ
ーまたは、ポリイソブチレングラフトを有するポリ（メチルメタクリレート）主鎖を有す
るグラフトコポリマーである。
【０３１５】
　挙げることができる、１個以上のエチレン性不飽和結合を有する少なくとも1種のエチ
レン性モノマーを重合することから生じる少なくとも１個のブロックならびに、少なくと
も１個の、ポリエーテル、例えばC2～C18ポリアルキレン（特にポリエチレンおよび／ま
たはポリオキシプロピレン）のブロックを含むグラフトまたはシーケンスブロックコポリ
マーは、２-または３-ブロックのポリオキシエチレン／ポリブタジエンまたはポリオキシ
エチレン／ポリイソブチレンコポリマーである。
　安定剤としてランダムポリマーが使用されるときには、それは、考えられる加工処理溶
媒にそれを可溶性にするのに十分な量の基を有するように選択される。
【０３１６】
　かくして、C1～C4アルコールから誘導されるアルキルアクリレートもしくはメタクリレ
ート、およびC8～C30アルコールから誘導されるアルキルアクリレートもしくはメタクリ
レートに基づくコポリマーを使用することが可能である。特に、ステアリルメタクリレー
ト／メチルメタクリレートコポリマーを挙げることができる。
【０３１７】
　ポリマー加工処理溶媒が非極性であるときには、安定剤として、できるだけ完全な方法
で粒子を覆うポリマーを選択することが有利であり、幾つかのポリマー-安定剤鎖はよっ
て、重合により得られるポリマーの粒子上に吸着されるようになる。
【０３１８】
　よって、よりよい界面活性を有するために、安定剤として、グラフトポリマーまたはシ
ーケンスドポリマーを使用するのが好ましい。
【０３１９】
　加工処理溶媒に不溶性であるシーケンスまたはグラフトは、粒子表面にさらに多量のコ
ーティングを生じる。
【０３２０】
　加工処理溶媒が少なくとも１種のシリコーン油を含むときには、安定剤は好ましくは、
少なくとも１個のポリオルガノシロキサンタイプのブロックおよび少なくとも１個のラジ
カルポリマーブロックまたはポリエーテルもしくはポリエステルブロック、例えばポリオ
キシプロピレンおよび／またはオキシエチレンブロックを含む、グラフトもしくはシーケ
ンスブロックコポリマーによって構成される群より選択される。
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【０３２１】
　加工処理溶媒がシリコーン油を含むときには、安定剤は好ましくは、
　a)　少なくとも１個のポリオルガノシロキサンタイプのブロックおよび少なくとも１個
のラジカルポリマーもしくはポリエーテルもしくはポリエステルのブロックを含む、グラ
フトもしくはシーケンスブロックコポリマー；
　b)　C1～C4アルコールから誘導されるアルキルアクリレートもしくはメタクリレートお
よび、C8～C30アルコールから誘導されるアルキルアクリレートもしくはメタクリレート
のコポリマー；
　c)　共役したエチレン性不飽和結合を有する少なくとも１種のエチレン性不飽和モノマ
ーを重合することから生じる少なくとも１個のブロック、およびビニルもしくはアクリル
ポリマーもしくはポリエーテルもしくはポリエステルの少なくとも１個のブロックを含む
、グラフトもしくはシーケンスブロックコポリマー；
またはそれらの混合物
により構成される群から選択される。
【０３２２】
　好ましくは、２ブロックポリマーが、安定剤として使用される。
【０３２３】
　油溶性であるか、または油状相に分散される膜形成性ポリマーはまた、適当なときには
、全組成物重量に対して0.01～20％（活性物質）、例えば1～10％の量で使用することが
できる。
【０３２４】
I.　組成物の水性相に分散性の膜形成剤
　さらなる実施においては、本発明の組成物が水性相を含むときには、膜形成性ポリマー
は、ポリマー粒子の水性分散物から選択することができる。
【０３２５】
　１種以上の膜形成性ポリマーを含む水性分散物は、一般的な知識に基づき、特に乳化重
合によって、または形成されるポリマーを分散させることによって、当業者が製造するこ
とができる。
【０３２６】
　挙げることができる本発明の組成物において使用することができる膜形成性ポリマーは
、重縮合物またはラジカルタイプの合成ポリマー、天然起源のポリマーおよびそれらの混
合物を包含する。
【０３２７】
1)　 重縮合物
　また挙げることができる重縮合物は、アニオン、カチオン、非イオンまたは両イオン性
のポリウレタン、ポリウレタン-アクリル、ポリウレタン-ポリビニルピロリドン、ポリエ
ステル-ポリウレタン、ポリエーテル-ポリウレタン、ポリ尿素、ポリ尿素／ポリウレタン
およびそれらの混合物である。
【０３２８】
　ポリウレタンは、例えば、単独で、または混合物として、
　・　少なくとも１種の、脂肪族および／または脂環式および／または芳香族の、線状も
しくは分岐したポリエステル起源のシーケンス；および／または
　・　少なくとも１種の、脂肪族および／または脂環式および／または芳香族の、ポリエ
ーテル起源のシーケンス；および／または
　・　少なくとも１種の、置換されるかまたは置換されないことができ、分岐することが
できるかまたは分岐しないことができるシリコーンシーケンス、例えばポリジメチルシロ
キサンもしくはポリメチルフェニルシロキサン；および／または
　・　少なくとも１種の、フッ素化基を含むシーケンス
を含む、脂肪族、脂環式または芳香族であり得るポリウレタンコポリマー、ポリ尿素／ポ
リウレタンコポリマーまたはポリ尿素コポリマーであることができる。
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【０３２９】
　本発明において定義されるポリウレタンはまた、分岐することができるかまたは分岐し
ないことができるポリエステルから、または、ジイソシアネートおよび、そのほかにカル
ボキシレート基もしくはカルボン酸、もしくはスルホネート基もしくはスルホン酸、また
は中和可能な３級アミン基もしくは４級アンモニウム基を含む有機２官能性補助試薬化合
物（例えばジヒドロ、ジアミノもしくはヒドロキシ-アミノ）を用いた重付加によって変
性された、移動性水素を含むアルキドから得ることができる。
【０３３０】
　ポリエステルは、脂肪族もしくは芳香族２塩基酸と、脂肪族もしくは芳香族ジオールま
たはポリオールとの重縮合によって、公知のやり方で得ることができる。コハク酸、グル
タル酸、アジピン酸、ピメリン酸、スベリン酸またはセバシン酸を、脂肪族２塩基酸とし
て使用することができる。テレフタル酸もしくはイソフタル酸、または誘導体、例えば無
水フタル酸を、芳香族２塩基酸として使用することができる。エチレングリコール、プロ
ピレングリコール、ジエチレングリコール、ネオペンチルグリコール、シクロヘキサンジ
メタノールおよび4,4-N-(1-メチルプロピリデン）ビスフェノールを、脂肪族ジオールと
して使用することができる。グリセロール、ペンタエリスリトール、ソルビトールおよび
トリメチロールプロパンを、ポリオールとして使用することができる。
【０３３１】
　ポリエステルアミドは、２塩基酸とジアミンもしくはアミノアルコールとの重縮合によ
って、ポリエステルについて使用したのと同様のやり方で得ることができる。エチレンジ
アミン、ヘキサメチレンジアミンおよびメタ-もしくはパラ-フェニレンジアミンを、ジア
ミンとして使用することができる。モノエタノールアミンは、アミノアルコールとして使
用することができる。
【０３３２】
　挙げることができる、重縮合中に使用することができるアニオン基を有するモノマーの
例は、ジメチロールプロピオン酸、トリメリト酸もしくは誘導体、例えば無水トリメリト
酸、3-スルホペンタンジオールのナトリウム塩および5-スルホ-1,3-ベンゼンジカルボン
酸のナトリウム塩である。脂肪鎖を有するポリエステルは、重縮合中に脂肪鎖を有するジ
オールを用いて得ることができる。エポキシエステル樹脂は、脂肪酸と、α,ω-ジエポキ
シ末端での縮合物との重縮合によって得ることができる。
【０３３３】
　特に、ラジカルポリマーは、アクリルおよび／またはビニルポリマーもしくはコポリマ
ーであり得る。アニオンラジカルを有するポリマーが好ましい。挙げることができる、ラ
ジカル重合中に使用することができるアニオン基を有するモノマーの例は、アクリル酸、
メタクリル酸、クロトン酸、無水マレイン酸および2-アクリルアミド-2-メチルプロパン
スルホン酸である。
【０３３４】
　アクリルポリマーは、アクリル酸もしくはメタクリル酸のエステルおよび／またはアミ
ドから選択されるモノマーを共重合することから生じ得る。挙げることができるエステル
タイプのモノマーの例は、メチルメタクリレート、エチルメタクリレート、ブチルメタク
リレート、イソブチルメタクリレート、2-エチルヘキシルメタクリレートおよびラウリル
メタクリレートである。挙げることができるアミドタイプのモノマーの例は、N-t-ブチル
アクリルアミドおよびN-t-オクチルアクリルアミドである。
【０３３５】
　特に、好ましくは自然には非イオン性の、親水性基を含むエチレン性不飽和結合を有す
るモノマー、例えばヒドロキシエチルアクリレート、2-ヒドロキシプロピルアクリレート
、ヒドロキシエチルメタクリレートおよび2-ヒドロキシプロピルメタクリレートを共重合
することによって得られるアクリルポリマーが使用される。
【０３３６】
　ビニルポリマーは、ビニルエステル、スチレンまたはブタジエンから選択されるモノマ
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ーの単独重合または共重合から生じ得る。挙げることができるビニルエステルの例は、酢
酸ビニル、ネオデカン酸ビニル、ビニルピバレート、安息香酸ビニルおよびt-ブチル安息
香酸ビニルである。
【０３３７】
　アクリル／シリコーンコポリマーまたは、ニトロセルロース／アクリルコポリマーすら
使用することがまた可能である。
【０３３８】
2)　ポリマータイプラジカル
　ポリウレタン、ポリ尿素、ポリエステル、ポリエステルアミドおよび／またはアルキド
により構成される群より選択される少なくとも１種のポリマーの先在する粒子の中、およ
び／または一部その表面上で、１種以上のラジカルモノマーのラジカル重合から生じるポ
リマーを挙げることがまた可能である。該ポリマーは一般に、「ハイブリッドポリマー」
と呼ばれる。
【０３３９】
　ポリマー粒子の水性分散物が使用されるときは、該水性分散物の乾燥分含量は、3～60
重量％、好ましくは10～50重量％程度であり得る。
【０３４０】
　水性分散物のポリマーの粒径は、実質的に光沢のある膜を得ることを可能にするように
、10～500nmの範囲にあることができ、好ましくは20～120nmの範囲である。しかしながら
、１ミクロンまでの粒径を使用することが可能である。
【０３４１】
　使用することができる膜形成性ポリマーの水性分散物の例は、アベシア-ネオレジンズ(
AVECIA-NEORESINS)から商品名「Neocryl XK-90（商標）」、「Neocryl A-1070（商標）」
、「Neocryl A-1090（商標）」、「Neocryl BT-62（商標）」、「Neocryl A-1079（商標
）」および「Neocryl A-523」、ダウ　ケミカルズ(DOW CHEMICALS)から「Dow Latex432（
商標）」、またはダイトウ　カセイ　コウギョウ(DAITO KASEY KOGYO)から「Daitosol 50
00 AD（商標）」もしくは「Daitosol 5000 SJ」の下に販売されているアクリル分散物；
インターポリマー(Interpolymer)から「Syntran 5760」または、アベシア-ネオレジンズ(
AVECIA-NEORESINS)から商品名「Neorez R-981（商標）」および「Neorez R-974（商標）
」、グッドリッチ(GOODRICH)から「Avalure UR-405（商標）」、「Avalure UR-410（商標
）」、「Avalure UR-425（商標）」、「Avalure UR-450（商標）」、「Sancure 875（商
標）」、「Sancure 861（商標）」、「Sancure 878（商標）」および「Sancure 2060」、
ベイヤー(BAYER)から「Impranil 85（商標）」、ハイドロマー(HYDROMER)から「Aquamere
 H-1511（商標）」の下に販売されているポリウレタンの水性分散物；イーストマン　ケ
ミカル　プロダクツ(Eastman Chemical Products)から商品名「Eastman AQ（商標）」の
下に販売されているスルホポリエステル、ビニル分散物、例えば「Mexomere PAM」、ポリ
酢酸ビニルの水性分散物、例えばニッシン　ケミカル(Nisshin Chemical)から「Vinybran
（商標）」またはユニオン　カーバイド(UNION CARBIDE)によって販売されているもの、
ビニルピロリドンターポリマーの水性分散物、ジメチルアミノプロピルメタクリレートお
よびラウリルジメチルプロピルメタクリルアミドアンモニウムクロリド、例えばISPからS
tyleze W、ポリウレタン／ポリアクリルポリマーの水性分散物、例えばエア　プロダクツ
(AIR PRODUCTS)により商品名「Hybridur（商標）」の下に販売されているもの、またはナ
ショナル　スターチ(NATIONAL STARCH)から「Duromer（商標）」、コア／シェルタイプの
分散物：例えば参照番号Kynar（コア：フッ化物；シェル：アクリル）を有するアトフィ
ナ(ATOFINA )により販売されているもの、または米国特許第US-A- 5 188 899号に記載さ
れているもの（コア：シリカ；シェル：シリコーン）ならびにそれらの混合物である。
【０３４２】
　組成物が水性相を含むときには、膜形成性ポリマーは水溶性ポリマーであり得る。かく
して水溶性ポリマーは、組成物の水性相に溶解する。
【０３４３】
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　挙げることができる水溶性の膜形成性ポリマーの例は、以下のカチオンポリマーを包含
する：
　1)　アクリルポリマーまたはコポリマー、例えばポリアクリレートまたはポリメタクリ
レート；(1)の範疇のコポリマーはさらに、アクリルアミド、メタクリルアミド、ジアセ
トンアクリルアミド、窒素上で低級アルキルで置換されたアクリルアミドおよびメタクリ
ルアミド、アクリル酸もしくはメタクリル酸またはそれらのエステル、ビニルラクタム、
例えばビニルピロリドンもしくはビニルカプロラクタム、ならびにビニルエステルから選
択することができるコモノマーから誘導される１個以上の部分を含むことができる。
【０３４４】
　かくして、挙げることができる族(1)のコポリマーは、以下を包含することができる：
　・　硫酸ジメチルまたはハロゲン化ジメチルにより４級化された、アクリルアミドおよ
びジメチルアミノエチルメタクリレートのコポリマー、例えば商品名「HERCOFLOC」の下
にハーキュレス(HERCULES)により販売されているもの；
　・　例えば特許出願EP-A-0 809 76に記載され、チバ　ガイギー(CIBA GEIGY)により商
品名BINA QUAT P 100の下に販売されている、アクリルアミドおよびメタクリロイルオキ
シエチルトリメチルアンモニウムクロリドのコポリマー；
　・　商品名RETENの下にハーキュレス(HERCULES)により販売されている、アクリルアミ
ドおよびメタクリロイルオキシエチルトリメチルアンモニウムメトサルフェートのコポリ
マー；
　・　４級化されているか、またはされていない、ビニルピロリドン／ジアルキルアミノ
アルキルアクリレートもしくはメタクリレート、例えば商品名GAFQUATの下にISPにより販
売されている製品、例えば「GAFQUAT 734」もしくは「GAFQUAT 755」または、「COPOLYME
R 845, 958および937」として表示されている製品。それらのポリマーは、フランス国特
許第FR-A-2 077 143号および第2 393 573号に詳細に記載されている。
　・　ジメチルアミノエチルメタクリレート／ビニルカプロラクタム／ビニルピロリドン
のターポリマー、例えば商品名GAFFIX VC 713の下にISPにより販売されている製品；およ
び
　・　ビニルピロリドン／４級化されたジメチルアミノプロピルメタクリルアミドコポリ
マー、例えば商品名「GAFQUAT HS 100」の下にISPにより販売されている製品。
【０３４５】
　2)　米国特許明細書第US-A-3 589 578号および第US-A- 4 031 307号により詳細に記載
されている、４級化された多糖、例えばカチオンのトリアルキルアンモニウム基を含むガ
ーゴム。そのような製品は特に、商品名JAGUAR C13 S、JAGUAR C 15およびJAGUAR C 17の
下にメイホール(MEYHALL)により販売されている。
【０３４６】
　3)　４級ビニルピロリドンおよびビニルイミダゾールのコポリマー；
　4)　キトサンまたはそれらの塩；
　5)　カチオンのセルロース誘導体、例えば、特に米国特許明細書第US-A-4 131 576号に
記載された、４級アンモニウムを含む水溶性モノマーでグラフトされたセルロースもしく
はセルロース誘導体のコポリマー、例えばヒドロアルキルセルロース、例えばヒドロキシ
メチル、ヒドロキシエチルもしくはヒドロキシプロピルセルロース、特にメタクリロイル
オキシエチルトリメチルアンモニウム、メタクリルアミドプロピルトリメチルアンモニウ
ムまたはジメチルジアリルアンモニウム塩でグラフトされたもの。定義に対応する特定の
市販の製品は、商品名「CELQUAT L 200」および「CELQUAT H 100」の下にナショナル　ス
ターチ　カンパニー(National Starch Company)により販売されている製品である。
【０３４７】
　挙げることができる水溶性の膜形成性ポリマーは、以下の両性ポリマーを包含する：
　1)　カルボン酸基を有するビニル化合物、さらに詳細にはアクリル酸、メタクリル酸、
マレイン酸、α-クロロアクリル酸から誘導されるモノマーならびに、少なくとも１個の
塩基原子を含む置換ビニル化合物、さらに詳細にはジアルキルアミノアルキルメタクリレ
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ートもしくはアクリレートおよびジアルキルアミノアルキルメタクリルアミドおよびアク
リルアミドから誘導される塩基性モノマーの共重合から生じるポリマー。該化合物は、米
国特許第US-A- 3 836 537号明細書に記載されている。
【０３４８】
　2)　以下から誘導される部分を含むポリマー：
　a)　窒素上でアルキル基で置換された、アクリルアミドまたはメタクリルアミドから選
択される少なくとも１種のモノマー；
　b)　１個以上のカルボキシル反応性基を含む少なくとも１種の酸コモノマー；
　c)　１級、２級、３級および４級アミン置換基を含む少なくとも１種の塩基コモノマー
、例えばエステルまたはアクリルおよびメタクリル酸、ならびにジメチルアミノエチルメ
タクリレートを硫酸ジメチルもしくはジエチルで４級化した生成物；
　d)　ポリアミノアミドから全部または一部誘導される、架橋したアルコイルポリアミノ
アミド；
　3)　双性イオン部分を含むポリマー；
　4)　キトサンから誘導されるポリマー；
　5)　キトサンのN-カルボキシアルキル化から誘導されるポリマー、例えばジャン　デッ
カー(JAN DEKKER)により商品名「EVALSAN」の下に販売されている、N-カルボキシメチル
キトサンまたはN-カルボキシブチルキトサン；
　6)　N,N-ジアルキルアミノアルキルアミン、例えばN,N-ジメチルアミノプロピルアミン
による半-アミド化によって、またはN,N-ジアルカノールアミンによる半-エステル化によ
って一部変性された、(C1～C5)アルキルビニルエーテル／無水マレイン酸コポリマー。該
コポリマーはまた、他のビニルコモノマー、例えばビニルカプロラクタムを含むことがで
きる。
【０３４９】
　水溶性の膜形成性ポリマーは好ましくは、以下によって構成される群より選択される：
　・　タンパク質、例えば植物起源のタンパク質、例えば小麦もしくは大豆のタンパク質
；動物起源のタンパク質、例えばケラチン、例えばケラチン加水分解物またはスルホンケ
ラチン；
　・　キチンまたはキトサンのアニオン、カチオン、両性または非イオン性のポリマー；
　・　セルロースポリマー、例えばヒドロキシエチルセルロース、ヒドロキシプロピルセ
ルロース、メチルセルロース、エチルヒドロキシエチルセルロース、カルボキシメチルセ
ルロースおよびセルロースの４級化誘導体；
　・　アクリルポリマーもしくはコポリマー、例えばポリアクリレートもしくはポリメタ
クリレート；
　・　ビニルポリマー、例えばポリビニルピロリドン、メチルビニルエーテルと無水マレ
イン酸のコポリマー、酢酸ビニルとクロトン酸のコポリマー、ビニルピロリドンと酢酸ビ
ニルのコポリマー；
　・　ビニルピロリドンとカプロラクタムのコポリマー；ポリビニルアルコール；
　・　天然起源の任意的に変性されたポリマー、例えば
　　・　アラビアゴム、ガーゴム、キサンタン誘導体、カラヤゴム；
　　・　アルギネートおよびカラギーン(carragheen)；
　　・　グリコアミノグリカン、ヒアルロン酸およびその誘導体；
　　・　セラック、サンデラック(sanderac)ゴム、ダマールゴム、エレミゴム、コーパル
；
　　・　デオキシリボ核酸；
　　・　ムコ多糖、例えばヒアルロン酸、コンドロイチンサルフェートおよびそれらの混
合物。
【０３５０】
　これらのポリマーは、特に、膜が水で十分に除去されるべきならば、使用される。
【０３５１】
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　油状または水性ポリマーの膜形成の性質を改善するために、ポリマー系に融合助剤を添
加することが可能であり、この剤は、公知の融合助剤から選択することができる。
【０３５２】
II.　シリコーン膜形成剤
【０３５３】
1)　グラフトされた非シリコーン有機主鎖を有するポリマー
　該ポリマーは、適当ならば、脂溶性、脂肪分散性、水溶性、または水性媒体に分散性で
あり得る。
【０３５４】
　ポリシロキサンを含むモノマーでグラフトされた非シリコーン有機主鎖を有するポリマ
ーは、該鎖の内部に、かつ任意的にその末端の少なくとも１つに、少なくとも１種のポリ
シロキサンマクロマーがグラフトされた、シリコーンを含まない有機モノマーにより形成
される主要有機鎖によって構成される。
【０３５５】
　以下においては、「ポリシロキサンマクロマー」という表現は、一般的に受け入れられ
るように、その構造中にポリシロキサンタイプのポリマー鎖を含む任意のモノマーを意味
することを理解すべきである。
【０３５６】
　グラフトシリコーンポリマーの主鎖を構成する非シリコーン有機モノマーは、ラジカル
法によって重合することができるエチレン性不飽和結合を有するモノマー、重縮合によっ
て重合可能なモノマー、例えばポリアミド、ポリエステル、ポリウレタンを形成するもの
、開環を有するモノマー、例えばオキサゾリンまたはカプロラクトンタイプのものから選
択することができる。
【０３５７】
　本発明のポリシロキサンを含むモノマーによってグラフトされた非シリコーン有機主鎖
を有するポリマーは、当業者に公知の任意の方法を用いて、特に(i)　ポリシロキサン鎖
上で正しく官能化された出発ポリシロキサンマクロマーと(ii)　１種以上の非シリコーン
有機化合物（それ自体、該シリコーンが有する官能基と反応することができる官能性によ
って正しく官能化される）とを反応させ、共有結合を形成することによって得ることがで
き、そのような反応の典型的な例は、シリコーンの１つの末端にあるビニル基と、主鎖の
エチレン性不飽和結合を有するモノマーの二重結合との間のラジカル反応である。
【０３５８】
　本発明のポリシロキサンを含むモノマーでグラフトされた非シリコーン有機主鎖を有す
るポリマーは好ましくは、米国特許第US-A- 4 693 935号、第US-A-4 728 571号および第U
S-A-4 972 037号明細書および、欧州特許出願第EP-A-0 412 704号、第EP-A-0 412 707号
、第EP-A-0 640 105号および国際特許出願公開第WO 95/00578号に記載されたものから選
択される。それは、エチレン性不飽和結合を有するモノマーおよび末端ビニル基を有する
モノマーから出発するラジカル重合によって得られるコポリマー、または官能化された基
を含むポリオレフィンと、該官能化された基と反応する末端官能性を有するポリシロキサ
ンマクロマーとの反応によって得られるコポリマーに関する。
【０３５９】
　本発明を行うために適当なグラフトシリコーンポリマーの特定の族は、以下を含むグラ
フトシリコーンポリマーによって構成される：
　a)　0～98重量％の少なくとも１種の、ラジカル法によって重合可能なエチレン性不飽
和結合を有する低い脂肪親和極性を有する脂肪親和性モノマー(A)；
　b)　0～98重量％の少なくとも１種の、タイプ(A)のモノマーと共重合可能なエチレン性
不飽和結合を有する極性親水性モノマー(B)；
　c)　0.01～50重量％の少なくとも１種の、一般式(XXVII)：
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【化２４】

（ここで、
　　・　Xは、モノマー(A)および(B)と共重合可能なビニル基を示し；
　　・　Yは、２価結合を有する基を示し；
　　・　Rは、水素、アルキルまたはC1-C6アルコキシ、C6-C12アリールを示し；
　　・　Zは、数平均分子量少なくとも500を有する１価ポリシロキサンを示し；
　　・　nは0または1であり、mは1～3の整数である）
を有するポリシロキサンマクロマー(C)。
【０３６０】
百分率は、モノマー(A)、(B)および(C)の全重量に対して計算される。
【０３６１】
　該ポリマーは、10,000～2,000,000の数平均分子量、および好ましくは少なくとも-20℃
のガラス転移温度Tgまたは結晶溶融温度Tmを有する。
【０３６２】
　挙げることができる脂肪親和性モノマー(A)の例は、C1-C18アルコールとアクリルもし
くはメタクリル酸とのエステル；C12-C30アルコールとメタクリル酸とのエステル；スチ
レン；ポリスチレンマクロマー；酢酸ビニル；プロピオン酸ビニル；α-メチルスチレン
；ターチオブチルスチレン；ブタジエン；シクロヘキサジエン；エチレン；プロピレン；
ビニルトルエン；アクリルもしくはメタクリル酸と1,1-ジヒドロパーフルオロアルカノー
ルもしくはその類似体とのエステル；アクリルもしくはメタクリル酸とオメガ-ヒドロフ
ルオロアルカノールとのエステル；アクリルもしくはメタクリル酸とフルオロアルキルス
ルホンアミドアルコールとのエステル；アクリルもしくはメタクリル酸とフルオロアルキ
ルアルコールとのエステル；アクリルもしくはメタクリル酸とアルコールフルオロエーテ
ルとのエステル；またはそれらの混合物である。好ましいモノマー(A)は、n-ブチルメタ
クリレート、イソブチルメタクリレート、ターチオ-ブチルアクリレート、ターチオ-ブチ
ルメタクリレート、2-エチルヘキシルメタクリレート、メチルメタクリレート、2-(N-メ
チルパーフルオロオクタンスルホンアミド）エチルアクリレート、2-(N-ブチルパーフル
オロオクタンスルホンアミド）エチルアクリレート、またはそれらの混合物により構成さ
れる群から選択される。
【０３６３】
　挙げることができる極性モノマー(B)の例は、アクリル酸、メタクリル酸、N,N-ジメチ
ルアクリルアミド、ジメチルアミノエチルメタクリレート、４級化ジメチルアミノエチル
メタクリレート、（メタ）アクリルアミド、N-t-ブチルアクリルアミド、マレイン酸、無
水マレイン酸およびその半エステル、ヒドロキシアルキル（メタ）アクリレート、ジアリ
ルジメチルアンモニウムクロリド、ビニルピロリドン、ビニルエーテル、マレイミド、ビ
ニルピリジン、ビニルイミダゾール、極性ビニルおよび複素環式化合物、スチレンスルホ
ネート、アリルアルコール、ビニルアルコール、ビニルカプロラクタムまたはそれらの混
合物である。好ましくはモノマー(B)は、アクリル酸、、N,N-ジメチルアクリルアミド、
ジメチルアミノエチルメタクリレート、４級化ジメチルアミノエチルメタクリレート、ビ
ニルピロリドンおよびそれらの混合物から選択される。
【０３６４】
　特に、信越化学工業株式会社(Shin Etsu)により販売されている製品KP 561またはKP 56
2を挙げることができ、ここでは、モノマー(A)は、C18-C22アルコールとメタクリル酸と
のエステルから選択される。
【０３６５】
　式(XXVII)を有するポリシロキサンマクロマー(C)は好ましくは、以下の一般式(XXVIII)
 に対応するものから選択される：
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【化２５】

ここで、
　・　R1は、水素または-COOH（好ましくは水素）であり；
　・　R2は、水素、メチルまたは-CH2COOH（好ましくはメチル）であり；
　・　R3は、アルキル、アルコキシ、C1-C6アルキルアミノ、C6-C12アリールまたはヒド
ロキシ（好ましくはメチル）であり；
　・　R4は、アルキル、アルコキシ、C1-C6アルキルアミノ、C6-C12アリールまたはヒド
ロキシ（好ましくはメチル）であり；
　・　qは、2～6の整数（好ましくは3）であり；
　・　pは、0または1であり；
　・　rは、5～700の整数であり；
　・　mは、1～3の整数（好ましくは1）である。
【０３６６】
　好ましくは、式(XXIX)を有するポリシロキサンのマクロマーが使用される：

【化２６】

nは5～700の数であり、Iは0～3の範囲の整数である。
【０３６７】
　本発明の１つの実施は、
　a)　60重量％のターチオ-ブチルアクリレート；
　b)　20重量％のアクリル酸；
　c)　20重量％の、式(XXX)：
【化２７】

（ここで、nは5～700の数であり、Iは0～3の範囲の整数である）
　を有するシリコーンマクロマー
により構成されるモノマーの混合物（重量百分率は、モノマーの合計重量に対して計算さ
れる）から出発するラジカル重合によって得ることができるコポリマーを使用することか
ら成る。
【０３６８】
　本発明のさらなる特定の実施は、
　a)　80重量％のターチオ-ブチルアクリレート；
　b)　20重量％の、式(XXXI)：
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【化２８】

（ここで、nは5～700の数であり、Iは0～3の範囲の整数である）
　を有するシリコーンマクロマー
により構成されるモノマーの混合物（重量百分率は、モノマーの合計重量に対して計算さ
れる）からのラジカル重合によって得ることができるコポリマーを使用することから成る
。
【０３６９】
　本発明のために適当な有機非シリコーン主鎖を有するグラフトシリコーンポリマーのさ
らなる特定の族は、ポリシロキサンマクロマーと、ポリシロキサンマクロマーの末端官能
性と反応することができる反応性基を含むポリオレフィンタイプのポリマー上の反応性末
端官能性とを反応性押し出しをして、シリコーンをポリオレフィンの主鎖にグラフトさせ
るための共有結合を形成することによって得ることができるグラフトシリコーンコポリマ
ーによって構成される。該ポリマーおよびそれらの製造方法は、国際特許出願WO-A-95/00
578に記載されている。
【０３７０】
　反応性ポリオレフィンは好ましくは、ポリシロキサンマクロマーの末端官能性と反応す
ることができる反応性官能基を含む、ポリエチレンまたは、エチレンから誘導されるモノ
マー、例えばプロピレン、スチレン、アルキルスチレン、ブチレン、ブタジエン、（メタ
）アクリレート、ビニルエステル等のポリマーから選択される。より詳細には、それらは
、エチレンまたはエチレン誘導体および、カルボキシル官能性を含むもの、例えば（メタ
）アクリル酸；酸無水物官能性を含むもの、例えば無水マレイン酸；酸塩化物官能性を含
むもの、例えば（メタ）アクリル酸クロリド；エステル官能性を含むもの、例えば（メタ
）アクリル酸のエステル；ならびにイソシアネート官能性を含むものから選択されるモノ
マーのコポリマーから選択される。
【０３７１】
　シリコーンマクロマーは好ましくは、ポリシロキサン鎖の末端または該鎖の末端近くに
、アルコール、チオール、エポキシ、１級および２級アミンにより構成される基から選択
される官能基を含むポリシロキサンから選択され、より詳細には、一般式(XXXII)：
【化２９】

（ここで、Tは、NH2、NHRN、エポキシ官能性、OH、SHにより構成される群より選択され;R
5, R6, R7およびRNは独立して、C1-C6アルキル、フェニル、ベンジルまたはC6-C12アルキ
ルフェニル、水素を示し；sは、2～00の数であり、tは0～1000の数であり、かつyは1～3
の数である）
に対応するものから選択される。それらは好ましくは5,000～300,000、より好ましくは8,
000～200,000、さらに特には9,000～40,000の数平均分子量を有する。
【０３７２】
　特定の実施においては、膜形成性ポリマーは、ミネソタ　マイニング　アンド　マヌフ
ァクチャリング　カンパニー(Minnesota Mining and Manufacturing Company)からポリマ
ー商品名「Silicone Plus」の下に得ることができる。例として、ポリ（イソブチル-コ-F
OSEAメチルメタクリレート）-g-ポリ（ジメチルシロキサン）が、商品名SA 70-5 IBMMFの
下に販売されている。
【０３７３】
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2)　シリコーン主鎖を有するポリマー
　該グラフトシリコーンポリマーは、グラフトされる主要シリコーン鎖（またはポリシロ
キサン(/SiO)n）を含む有機非シリコーンモノマーでグラフトされたポリシロキサン主鎖
を有し、該鎖の中および任意的にその末端の１つで、少なくとも１個の有機基はシリコー
ンを含まない。
【０３７４】
　本発明の有機非シリコーンモノマーでグラフトされたポリシロキサン主鎖を有するポリ
マーは、既成の市販の入手可能な製品であることができるか、またはそれらは、当業者に
公知の任意の手段によって、特に(i)　１個以上のそのケイ素原子上で正しく官能化され
た出発シリコーンと(ii)　該シリコーンが有する官能基と反応することができる官能性に
よりそれ自体正しく官能化された有機非シリコーン化合物とを反応させて、二重結合を得
ることによって得ることができ、該反応の典型的な例は、-Si-H基とビニル基CH2=CH-との
間のヒドロシリル化反応、またはチオ-官能基-SHと同じビニル基との間の反応である。
【０３７５】
　本発明およびその特定の製造法において使用するために適当な有機非シリコーンモノマ
ーでグラフトされたポリシロキサン主鎖を有するポリマーの例は、特に欧州特許出願第EP
-A-0 582 152号、国際特許出願公開第WO-A-93/23009号および第WO-A-95/03776号に記載さ
れ、その開示は、限定しない参照として、その全部が本明細書の記載に含まれる。
【０３７６】
　本発明の特に好ましい実施においては、使用される非シリコーン有機モノマーがグラフ
トされたポリシロキサン主鎖を有するシリコーンポリマーは、少なくとも１種の、エチレ
ン性不飽和結合を有する非シリコーンアニオン有機モノマーおよび／またはエチレン性不
飽和結合を有する疎水性非シリコーン有機モノマーと、少なくとも１個の官能基、より好
ましくは該非シリコーンモノマーの該エチレン性不飽和結合と反応して共有結合、特にチ
オ官能性基を形成することができる官能基をその鎖に有するシリコーンとの間のラジカル
共重合の結果により構成される。
【０３７７】
　本発明に従えば、エチレン性不飽和結合を有する該アニオンモノマーは好ましくは、単
独で、または混合物として、任意的に一部もしくは全部その塩形態へと中和された、不飽
和線状もしくは分岐したカルボン酸から選択され、該不飽和カルボン酸は、さらに詳細に
はあるいは、アクリル酸、メタクリル酸、マレイン酸、イタコン酸、フマル酸またはクロ
トン酸である。特に適当な塩は、アルカリ、アルカリ土類およびアンモニウム塩である。
同様に、最終のグラフトシリコーンポリマーにおいては、少なくとも１種の不飽和カルボ
ン酸タイプのアニオンモノマーのラジカル（ホモ）重合の結果によって構成されるアニオ
ンの性質を有する有機基は、反応後、塩基（水酸化ナトリウム、アンモニア等）で後中和
されて、その塩形態にされることができることに注意すべきである。
【０３７８】
　本発明においては、エチレン性不飽和結合を有する疎水性モノマーは好ましくは、単独
で、または混合物として、アクリル酸とアルカノールとのエステルおよび／またはメタク
リル酸とアルカノールとのエステルから選択される。アルカノールは好ましくは、C1～C3
0、より特にはC1～C22である。好ましいモノマーは、イソオクチル（メタ）アクリレート
、イソノニル（メタ）アクリレート、2-エチルヘキシル（メタ）アクリレート、ラウリル
（メタ）アクリレート、イソペンチル（メタ）アクリレート、n-ブチル（メタ）アクリレ
ートイソブチル（メタ）アクリレート、メチル（メタ）アクリレート、ターチオ-ブチル
（メタ）アクリレート、トリデシル（メタ）アクリレートおよびステアリル（メタ）アク
リレートまたはそれらの混合物により構成される群より選択される。
【０３７９】
　本発明を行うのに特に適当な有機非シリコーンモノマーでグラフトされたポリシロキサ
ン主鎖を有するシリコーンポリマーの１つの族は、その構造中に以下の式(XXXIII)：
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【化３０】

（ここで、基G1は、同じまたは異なることができ、水素、C1-C10アルキル基、またはフェ
ニル基を表し；基G2は、同じまたは異なることができ、C1-C10アルキレン基を表し；G3は
、少なくとも１種のエチレン性不飽和結合を有するアニオンモノマーの（ホモ）重合から
生じるポリマー残基を表し；G4は、エチレン性不飽和結合を有する少なくとも１種の疎水
性[sic]モノマーの少なくとも１種のモノマーの（ホモ）重合から生じるポリマー残基を
表し；mおよびnは0または1に等しく；aは0～50の整数であり；bは10～350の範囲にあり得
る整数であり；cは0～50の整数であり、ただし、パラメーターaおよびcのうちの１個は0
以外である）
を有する部分を含むシリコーンポリマーによって構成される。
【０３８０】
　上記の式(XXXIII)を有する部分は好ましくは、少なくとも１つ、より好ましくは全ての
以下の特性を有する：
　・　基G1は、アルキル基、好ましくはメチル基を表し；
　・　nはゼロでなく、かつ基G2は、２価のC1-C3基、好ましくはプロピレン基を表し；
　・　G3は、エチレン性不飽和結合を有するカルボン酸タイプの少なくとも１種のモノマ
ー、好ましくはアクリル酸および／またはメタクリル酸の（ホモ）重合から生じるポリマ
ー基を表し；
　・　G4は、C1-C10アルキル（メタ）アクリレートタイプの少なくとも１種のモノマー、
好ましくはイソブチルもしくはメチル（メタ）アクリレートの（ホモ）重合から生じるポ
リマー基を表す。
【０３８１】
　式(XXXIII)に対応するシリコーンポリマーの特定の例は、２級チオプロピレンタイプの
結合によって、ポリ（メタ）アクリル酸タイプおよびアルキルポリ（メタ）アクリルタイ
プの混合ポリマー部分がグラフトされたポリジメチルシロキサン(PDMS)である。
【０３８２】
　式(XXXIII)に対応するシリコーンポリマーの他の特定の例は、２級チオプロピレンタイ
プの結合によって、イソブチルポリ（メタ）アクリレートタイプの混合されたポリマー部
分がグラフトされたポリジメチルシロキサン(PDMS)である。
【０３８３】
　そのようなポリマーは、式(XXXIV)：
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【化３１】

（ここで、
a、bおよびcは、同じまたは異なることができ、それぞれ1～100,000の数であり；末端基
は、同じまたは異なることができ、それぞれ、線状C1～C20アルキル基、分岐鎖を有するC

3～C20アルキル基、C3～C20アリール基、線状C1～C20アルコキシ基および分岐したC3～C2
0アルコキシ基から選択される）
を有する少なくとも１個の基を含むポリマーを含む。
【０３８４】
　そのようなポリマーは、以下の特許に開示されている：米国特許第US-A-4 972 037号、
第US-A-5 061 481号、第US-A-5 209 924号、第US-A-5 849 275号および第US-A-6 033 650
号明細書ならびに国際特許出願公開WO 93/23446およびWO 95/06078 。
【０３８５】
　本発明の実施のために特に適当な、非シリコーン有機モノマーによってグラフトされた
ポリシロキサン主鎖を有するシリコーンポリマーの別の族は、その構造中に式(XXXV)を有
する以下の部分を含むシリコーンポリマーによって構成される：

【化３２】

　ここで、基G1およびG2は上記に与えられた意味を有し；G5は、エチレン性不飽和結合を
有する少なくとも１種の疎水性モノマーの（ホモ）重合から生じるか、またはエチレン性
不飽和結合を有する少なくとも１種のアニオンモノマーおよびエチレン性不飽和結合を有
する少なくとも１種の疎水性モノマーの共重合から生じるポリマー残基を表し；nは0また
は1に等しく；aは0～50の整数であり；bは10～350の範囲にあり得る整数であり、ただし
、aは0以外である。
【０３８６】
　上記の式(XXXV)を有する部分は好ましくは、少なくとも１個、より好ましくは全部の以
下の特性を有する：
　・　基G1は、アルキル基、好ましくはメチル基を表し；
　・　nはゼロでなく、かつ基G2は、２価のC1-C3基、好ましくはプロピレン基を表す。
　本発明の有機非シリコーンモノマーによりグラフトされたポリシロキサン主鎖を有する
シリコーンポリマーの数平均分子量は好ましくは、約10,000～1,000,000、より好ましく
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は10,000～100,000で変化する。
【０３８７】
　特定の実施においては、本発明のために特に適当なシリコーン膜形成性ポリマーは、カ
ルボキシレート基およびポリジメチルシロキサン基を含むコポリマーであることができる
。
【０３８８】
　本発明において使用される「カルボキシレート基およびポリジメチルシロキサン基を含
むコポリマー」という語は、a)　１種以上のカルボキシルモノマー（酸またはエステル）
およびb)　 １個以上のポリジメチルシロキサン鎖(PDMS)から得られるコポリマーを意味
する。
【０３８９】
　本願において使用される「カルボキシルモノマー」という語は、カルボン酸モノマーお
よびカルボン酸エステルモノマーの両方を意味する。かくして、モノマーa)は、例えば、
アクリル酸、メタクリル酸、マレイン酸、フマル酸、イタコン酸、クロトン酸、それらの
エステルおよび該モノマーの混合物から選択することができる。挙げることができるエス
テルモノマーは、アクリレート、メタクリレート、マレート、フマレート、イタコネート
および／またはクロトネートである。より詳細には、エステルの形態のモノマーは、好ま
しくはC1-C24、より好ましくはC1-C22の線状もしくは分岐したアルキルアクリレートおよ
びメタクリレートから選択され、アルキル基は好ましくは、メチル、エチル、ステアリル
、ブチル、2-エチルヘキシル基およびそれらの混合物から選択される。
【０３９０】
　コポリマーはまた、カルボキシレート基として、アクリル酸、メタクリル酸、メチル、
エチル、ステアリル、ブチル、2-エチルヘキシルアクリレートもしくはメタクリレートお
よびそれらの混合物から選択される少なくとも１種の基を含むことができる。
【０３９１】
　本明細書で使用され、かつ慣用的に使用される「ポリジメチルシロキサン」（オルガノ
ポリシロキサンとしてまた知られ、PDMSと略記される）という語は、線状構造を有し、種
々の分子量を有する任意のオルガノシリケートオリゴマーまたはポリマーであって、適当
に官能化されたシランの重合および／または重縮合により得られ、炭素原子によりケイ素
原子に直接結合されたトリメチル基を含む、ケイ素原子が酸素原子によって共に結合され
た（シロキサン結合
【化３３】

）主要部分を繰り返すことによって本質的に構成される任意のオルガノシリケートオリゴ
マーまたはポリマーを意味する。PDMS鎖は、好ましくは鎖末端の少なくとも１つに位置す
る少なくとも１個の重合可能な基を含むコポリマーを得るのに使用することができる。す
なわち、PDMSは、例えば、鎖の両端に重合可能な基を有することができるか、または鎖の
１端に重合可能な基を有し、かつ鎖の他端に末端トリメチルシリル基を有することができ
る。重合可能な基は特に、アクリルもしくはメタクリル基、特にCH2 = CR1 - CO - O - R

2基（ここで、R1は水素またはメチル基を示し、R2は-CH2-、-(CH2)n-（ここでn = 3, 5, 
8または10)、-CH2-CH(CH3)-CH2-、 -CH2-CH2-O-CH2-CH2-、-CH2-CH2-O-CH2-CH2-CH(CH3)-
CH2-または-CH2-CH2-O-CH2 CH2-O-CH2-CH2-CH2-を示す）であり得る。
【０３９２】
　使用されるコポリマーは一般に、通常の重合およびグラフト法を用いて、例えば少なく
とも１個の重合可能な基を（例えば鎖の１端または両端に）含むPDMSのラジカル重合(A) 
および、例えば米国特許第US-A-5 061 481号および第US-A-5 219 560号明細書に記載され
た少なくとも１種のカルボキシルモノマーのラジカル重合(B)によって得られる。
【０３９３】
　得られるコポリマーは一般的に約3,000～200,000、好ましくは約5,000～100,000の分子
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量を有する。
【０３９４】
　コポリマーは、そのままで、または溶媒、例えば2～8個の炭素原子を含む低級アルコー
ル、例えばイソプロピルアルコールまたは油、例えば揮発性シリコーン油（例えばシクロ
ペンタシロキサン）に分散された形態であり得る。
【０３９５】
　挙げることができる使用することができるコポリマーの例は、ポリジメチルシロキサン
グラフトを有する、アクリル酸およびステアリルアクリレートのコポリマー、ポリジメチ
ルシロキサングラフトを有するステアリルメタクリレートのコポリマー、ポリジメチルシ
ロキサングラフトを有する、アクリル酸およびステアリルメタクリレートのコポリマー、
ポリジメチルシロキサングラフトを有する、メチルメタクリレート、ブチルメタクリレー
ト、2-エチルヘキシルアクリレートおよびステアリルメタクリレートのコポリマーである
。挙げることができる特に適当なコポリマーは、信越化学工業株式会社(SHIN-ETSU)によ
り商品名KP-561(CTFA: アクリレート/ジメチコーン)、KP-541（コポリマーはイソプロピ
ルアルコール中に60重量％で分散されている）(CTFA名: アクリレート/ジメチコーンおよ
びイソプロピルアルコール)、KP-545（コポリマーは、シクロペンタシロキサン中に30％
分散されている）(CTFA名: アクリレート/ジメチコーンおよびシクロペンタシロキサン）
の下に販売されているコポリマーである。本発明の好ましい実施においては、KP-561が使
用され；このコポリマーは、溶媒に分散されていないが、蝋形態であり、その融点は約30
℃である。
【０３９６】
　さらに一般的には、ポリマーの全量は、分離するかまたはひび割れすることなく皮膚お
よび／または唇の動きについていくことができる、皮膚および／または唇に粘着性の膜を
形成するのに十分な量でなければならない。
【０３９７】
　ポリマーが、所望の用途のために高すぎるガラス転移温度を有するときには、可塑剤を
それと会合させて、その混合温度を下げることができる。可塑剤は、用途分野で普通に使
用される可塑剤から、特にポリマーのための溶媒であることができる化合物から選択する
ことができる。
【０３９８】
ゼロでない磁化率を有する粒子（磁気粒子）
　また「磁性体」と呼ばれる「磁気粒子」という語は、磁化率を示す粒子、すなわち磁場
の作用に感受性であり、例えば磁場の輪郭と共に整列するようになる傾向のある粒子を意
味する。
【０３９９】
　組成物は、磁気粒子および非磁気粒子の両方を含むことができる。
【０４００】
　組成物における磁気粒子および非磁気粒子の存在は、例えば磁場の影響下で調節され得
る新規な光学的効果を作ることを可能にする。
【０４０１】
　磁場が不在のときは、使用される磁気粒子は好ましくはいかなる残存磁性をも示さない
。
【０４０２】
　磁気粒子は、磁場が永久磁石によって作られたか、または誘導の結果であるかにかかわ
らず、磁場の輪郭に対する感受性を示す任意の磁気物質を含むことができ、その物質は、
例えばニッケル、コバルト、鉄およびそれらの合金および酸化物、特にFe3O4から選択さ
れ、またガドリニウム、テルビウム、ジスプロシウム、エルビウムおよびそれらの合金お
よび酸化物から選択される。磁気物質は、「軟質」または「硬質」タイプであることがで
き、特に、金属鉄、特に軟鉄を含むことができ、任意的にコーティングされることができ
る。
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【０４０３】
　磁気粒子は任意的に、磁気物質、例えば、鉄、ニッケル、コバルトならびにそれらの合
金および酸化物、特に、例えばFe3O4の少なくとも１層を含む多層構造を示すことができ
る。
【０４０４】
　磁気粒子は好ましくは、例えば細長い形を示す非球形である。かくして、粒子が磁場に
供せられるとき、磁場の輪郭と共に整列して、その長手軸と共に配向するようになる傾向
があり、それらは配向の変化に供せられ、それは概観が変化している第１の組成物を生じ
る。
【０４０５】
　磁気粒子が実質的に球形のときは、その概観は好ましくは均質でなく、それで、配向の
変化は概観の変化を生じる。
【０４０６】
　磁気粒子の量は、組成物の概観が、その配向および／またはその配置に依存することを
可能にするのに十分である。
【０４０７】
　磁気粒子の濃度は、例えば約0.05～約97重量％の範囲、特に約0.1～約95重量％の範囲
、好ましくは約0.1～約90重量％の範囲、例えば約3重量％であり得る。磁気粒子の大きさ
は、例えば1ナノメートル(nm)～700マイクロメートル(μm)の範囲、好ましくは1～500μm
の範囲、さらに好ましくは10～150μmの範囲であり得る。「大きさ」という語は、「D50
」と称される、母集団の半分の統計的粒状物粒度分布により与えられる大きさを意味する
。
【０４０８】
磁気顔料
　第１の組成物の磁気粒子は、磁気顔料を含むことができる。特に適当な顔料は、酸化鉄
Fe3O4を含む真珠層(nacre)である。例として、磁気特性を示す顔料は、商品名COLORONA B
LACKSTAR BLUE、COLORONA BLACKSTAR GREEN、COLORONA BLACKSTAR GOLD、COLORONA BLACK
STAR RED、CLOISONNE NU ANTIQUE SUPER GREEN、MICRONA MATTE BLACK (17437)、MICA BL
ACK(17260)、COLORONA PATINA SILVER (17289)およびCOLORONA PATINA GOLD (117288)（
以上、メルク(MERCK)による）または実際に、FLAMENCO TWILIGHT RED、FLAMENCO TWILIGH
T GREEN、FLAMENCO TWILIGHT GOLD、FLAMENCO TWILIGHT BLUE、TIMICA NU ANTIQUE SILVE
R 110 AB、TIMICA NU ANTIQUE GOLD 212 GB、TIMICANU-ANTIQUE COPPER 340 AB、TIMICA 
NU ANTIQUE BRONZE 240AB、CLOISONNE NU ANTIQUE GREEN 828 CB、CLOISONNE NU ANTIQUE
 BLUE 626 CB、GEMTONE MOONSTONE G 004、CLOISONNE NU ANTIQUE RED 424 CHROMA-LITE
、BLACK (4498)、CLOISONNE NU ANTIQUE ROUGE FLAMBE (code 440 XB)、CLOISONNE NU AN
TIQUE BRONZE (240 XB)、CLOISONNE NU ANTIQUE GOLD (222CB)およびCLOISONNE NU ANTIQ
UE COPPER (340 XB)（以上、エンゲルハード(ENGELHARD)による）の下に販売されている
ものである。
【０４０９】
　黒色の酸化鉄粒子、例えば商品名SICOVIT noir E172の下にBASFにより販売されている
もの、または、エクラート(ECKART)により商品名STAPA（商標）WM IRON VP 041040の下に
提案されている軟鉄に基づく粒子をまた挙げることができる。
【０４１０】
　磁気粒子は繊維であることができる。
【０４１１】
　「繊維」という語は一般に、例えば3.5～2500または5～500、例えば5～150の範囲の形
状因子を示す伸長体を意味する。形状因子は、比L/D（Lは繊維の長さであり、Dは繊維の
最大幅断面が内接する円の直径である）で定義される。
【０４１２】
　例として、繊維の断面は、2nm～500μmの範囲、例えば100nm～100μmの範囲、または1
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μm～50μmですらある直径を有する円に内接され得る。
【０４１３】
　例として、繊維は、1μm～10ミリメートル(mm)の範囲、例えば0.1mm～5mm、または0.3
～3.5mmすらの長さを示すことができる。
【０４１４】
　例として、繊維は、0.15～30デニール（9kmの糸についてグラムで表した重量）の範囲
、例えば0.18～18デニールの重さを示すことができる。
【０４１５】
　繊維の断面は、任意の形状、例えば円形、多角形、特に正方形、六角形または八角形を
有することができる。
【０４１６】
　組成物は、独立であるか、または連結された、例えば網目状にされることができる、中
実または中空の繊維を含むことができる。
【０４１７】
　組成物は、例えば研磨によって鈍らせるか、および／または丸くされた末端を有する繊
維を含むことができる。
【０４１８】
　繊維の形状は、組成物に挿入されるとき、有意に変性される必要はなく、該繊維は、最
初は直線であり、その形状を保持するのに十分に堅い。変形においては、繊維は、繊維が
組成物内で実質的に変形することを可能にする可撓性を示し得る。
【０４１９】
　繊維は、ゼロでない量（100％にもなり得る）の、特に鉄、亜鉛、ニッケルコバルトま
たはマンガンならびにそれらの合金および酸化物、特にFe3O4、希土類、硫酸バリウム、
鉄-ケイ素合金（あるいはモリブデンを含む）、Cu2MnAl、MnBiまたはそれらの混合物に基
づく、軟質磁気物質、硬質磁気物質から選択される磁気物質を含むことができ、このリス
トは限定されない。
【０４２０】
　組成物が磁気粒子を含む繊維を含有するときには、該磁気粒子は、少なくとも繊維の表
面に、または繊維の表面のみに、または繊維の内部にのみに存在することができるか、ま
たはそれらは、例えば実質的に均質なやり方で繊維内に分散されることさえできる。
【０４２１】
　例として、各繊維は、その表面に複数の磁気粒子を有する、磁気を帯びていないコアを
含むことができる。
【０４２２】
　各繊維はまた、その中に分散された複数の磁気粒状物を含む合成マトリックスを含むこ
とができる。
【０４２３】
　適当な場合には、磁気粒子で満たされた合成物質はそれ自体、磁気を帯びていない膜に
よって被覆されることができる。例として、そのような膜は、磁気物質を周囲の環境から
分離する障壁を構成するか、および／または色を提供することができる。各繊維は、一個
の磁気コアを含み、かつ磁気を帯びていない膜により被覆されることができるか、または
一個の磁気を帯びていないコアを含み、かつ磁気膜により被覆されることができる。
　組成物は、１種以上の重合物質、特に熱可塑性物質および／またはエラストマーを押出
しまたは同時押出しすることによって作られた繊維を含むことができる。押出された物質
の１つは、分散された磁気粒子の充填材を含むことができる。
【０４２４】
　各繊維は、ポリアミド；ポリエチレンテレフタレート(PET)；アセテート；ポリオレフ
ィン、特にポリエチレン(PE)またはポリプロピレン(PP)；ポリ塩化ビニル(PVC)；ポリエ
ステルブロックアミド；可塑化されたRilsan（商標）；エラストマー、特にポリエステル
エラストマー、ポリエチレン(PE) エラストマー、シリコーンエラストマー、ニトリルエ
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ラストマー；またはこれらの物質の混合物から選択される合成物質を含むことができ、こ
のリストは限定されない。
【０４２５】
　組成物は、複合繊維を含むことができ、それぞれは、少なくとも１種の磁気を帯びてい
ない合成もしくは天然物質で少なくとも一部被覆された磁気コアを含む。例として、磁気
コアは、コアの周りに磁気を帯びていない物質で作られた膜を同時押出しすることによっ
て被覆され得る。
【０４２６】
　コアはあるいは、幾つかの他の方法、例えばイン　サイツ(insitu)重合によって被覆す
ることができる。
【０４２７】
　コアは、１個であることができるか、またはマトリックス中に分散された磁気粒状物の
充填材を含むことができる。
【０４２８】
　組成物はまた、磁気を帯びていない合成もしくは天然のコアを、磁気粒子で満たされた
合成物質で被覆することによって得られる複合繊維を含むことができ、コアは、木；レー
ヨン；ポリアミド；植物材料；またはポリオレフィン、特にポリエチレン、Nylon（商標
）、ポリイミドアミドもしくはアラミドでできた繊維から成り、このリストは限定されな
い。
【０４２９】
　組成物はまた、磁気複合粒子、特に磁気ラテックスを含むことができる。
【０４３０】
磁気複合粒子
　磁気複合粒子は、有機もしくは無機マトリックスおよび磁気粒状物によって構成される
複合物質である。その表面および／またはそれ自体の中に、磁気複合粒子はかくして、磁
気物質の粒状物を含むことができる。複合粒子は、有機もしくは無機マトリックスによっ
て被覆された磁気コアによって構成されることができるか、または磁気マトリックスによ
って被覆された有機もしくは無機のコアによって構成されることができる。
【０４３１】
　磁気複合粒子は、例えば上記した磁気物質のうちの1種を含む。
【０４３２】
　磁気複合粒子の大きさは、例えば1nm～1mmの範囲、好ましくは100 nm～500μmの範囲、
さらに好ましくは500nm～100μmの範囲にあり得る。「大きさ」という語は、「D50」と称
される、母集団の半分の統計的粒状物粒度分布により与えられる大きさを意味する。
【０４３３】
　引用することにより本明細書に挿入された、2004年3月23日付けのC. ゴーバルト(GOUBA
ULT)による論文は、１章において、磁気複合粒子に関して従来技術に言及し、磁気複合粒
子を製造するために使用するのに適当な製造方法のリスト、すなわち磁気粒状物およびマ
トリックスを別々に合成する方法、マトリックスと接触して磁気粒状物を合成する方法、
または磁気粒状物の存在下にマトリックスを合成する方法のリストを作成する。
【０４３４】
　キスカー(KISKER)は、シリカから成る無機-マトリックス磁気複合粒子を販売する。ダ
イナル(DYNAL)、セラディン(SERADYN)、エスタポール(ESTAPOR)およびアデムテク (ADEMT
ECH)は、本発明において使用するためにまた適当な有機-マトリックス磁気複合粒子を提
案する。
【０４３５】
　より詳細には、参照M1-070/60の下に、エスタポール(ESTAPOR)は、ポリスチレンマトリ
ックス中に均一に分配されたフェライトの粒状物によって構成された磁気ラテックスを販
売し、該ラテックスは、65％酸化鉄を含み、ポリスチレン粒子の平均粒径は890nmであり
、乾燥物質含量は10％である。
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【０４３６】
フェロ流体(ferrofluid)
　組成物は、フェロ流体、すなわち、磁気粒子特に磁気ナノ粒子の安定なコロイド懸濁物
を含むことができる。
【０４３７】
　例えば、およそ数十ナノメートルの大きさを有する粒子が、界面活性剤もしくは分散剤
によって、または静電相互作用によって、溶媒（水、油、有機溶媒）中に分散される。
　例として、フェロ流体は、フェライトまたは他の磁気粒子を、ナノ粒子が得られるまで
粉砕することによって製造することができ、この粒子はその後、粒子に吸収され、それら
を安定化する界面活性剤を含む流体中に分散されるか、またはさもなければ、それらは、
塩基性媒体中で金属イオン溶液を沈殿させることによって製造することができる。
【０４３８】
　フェロ流体の各粒子は、粒子の大きさによって、かつ磁気物質の性質によって決定され
る磁気モーメントを示す。
【０４３９】
　磁場の作用下では、粒子の磁気モーメントは、磁場の輪郭と共に整列するようになる傾
向にあり、ゼロでない磁化が液体中に出現する。磁場が除かれると、ヒステリシスがなく
なり、磁化はゼロに下がる。
【０４４０】
　場の閾値を越えると、液体中に巨視的変化、例えば頂点の概観またはレオロジー特性の
変化を引き起こすことがまた可能である。
【０４４１】
　「フェロ流体」という語はまた、溶媒中のフェロ流体滴のエマルジョンを包含する。各
滴はかくして、安定な懸濁物中にコロイド磁気粒子を含む。これは、任意のタイプの溶媒
中にフェロ流体を有することを可能にする。フェロ流体での懸濁物中の磁気粒子の大きさ
は、例えば1nm～10μmの範囲、好ましくは1nm～1μmの範囲、さらに好ましくは1～100nm
の範囲にあり得る。「大きさ」という語は、「D50」と称される、母集団の半分の統計的
粒状物粒度分布により与えられる大きさを意味する。
【０４４２】
　特に、以下の参照の下にリキッズ　リサーチ　LTD(Liquids Research LTD)により販売
されているフェロ流体を挙げることができる：
　・　WHKS1S9 (A, B,またはC)、直径10nmの粒子を有する、磁鉄鉱(Fe3O4)を含む水に基
づくフェロ流体。
　・　WHJS1 (A, B,またはC)、直径10nmである磁鉄鉱(Fe3O4)粒子を含む、イソパラフィ
ンに基づくフェロ流体。
　・　BKS25_dextran、直径9nmである磁鉄鉱(Fe3O4)粒子を含む、デキストランにより安
定化された水に基づくフェロ流体。
【０４４３】
粒子の鎖および／または磁気繊維の鎖
　組成物はまた、粒子の鎖および／または磁気繊維の鎖を含むことができる。
【０４４４】
　組成物はかくして、最大寸法、例えば1nm～10mmの範囲、例えば10nm～5mmの範囲、また
は100nm～1mmの範囲、または0.5μm～3.5mmの範囲、例えば1～150μmの範囲であり得る長
さを例えば有する粒子もしくは繊維の塊を含むことができる。「大きさ」という語は、「
D50」と称される、母集団の半分の統計的粒状物粒度分布により与えられる大きさを意味
する。
【０４４５】
　例として、磁気粒子の鎖は、刊行物E.M. フルスト(Furst)、C. スズキ(Suzuki)、 M. 
フェルミジェール(Fermigier)、A.P. ガスト(Gast)による、「永久に結合された単分散常
磁性鎖(Permanently linked monodisperse paramagnetic chains)」、Langmuir, 14, 733
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4-7336頁 (1998年)、M. フェルミジェール(Fermigier)、 Y. グラッセリ(Grasselli)によ
る「磁気粒子の懸濁物(Suspensions of magnetic particles)」、Bulletin of the SFP (
105) 1996年7月および、C. ゴーボールト(Goubault)、P. ジョップ(Jop)、M. フェルミジ
ェール(Fermigier)、J. ボードリー(Baudry)、E. バートランド(Bertrand)、J. ビベッテ
(Bibette)による「微小機械的センサーとしての可撓性磁気フィラメント(Flexible magne
tic filaments as micromechanical sensors)」、Phys. Rev. Lett., 91, 26, 260802-1
～260802-4 (2003年)に記載されたように（この内容は、引用することによって本明細書
に組み入れられる）、コロイド磁気粒子を集めることによって得ることができる。
【０４４６】
　特に、それらの論文は、表面上に官能性を有する酸化鉄の粒状物を含むポリスチレンマ
トリックスを含み、化学反応に従って永久的なやり方で、特に隣接粒子の表面間の共有結
合で共に結合された磁気-ラテックス粒子の鎖を得るために、いかに進めるかを記載し；
物理的相互作用によって共に結合されたフェロ流体-エマルジョン液滴の鎖を得る方法が
また記載される。この方法で得られる永久鎖の長さおよび直径は、制御することができる
。そのような磁気鎖は、磁場の影響下で配向することができ、かつ置き換えることができ
る異方性磁気物体を構成する。
【０４４７】
　磁気鎖の寸法は、磁気繊維についてと同様の条件を満たすことができる。
【０４４８】
　一般に、本発明の化合物は有利には、特に先に定義したように、油状相および／または
水性相を含む。
【０４４９】
　油状相に関しては、該相は、必要な場合には固体脂肪物質、例えば蝋および／またはペ
ースト化合物と関連して、上記した揮発性油以外の油、特に非揮発性炭化水素もしくはシ
リコーン油を含むことができる。
【０４５０】
他の化合物
　組成物は、特に金属光沢を有する、反射粒子を含むことができる。
【０４５１】
反射粒子
　粒子は、任意の形態、例えば薄片または球状、特に、あるいは細長い、適当な場合には
高い形状因子を有する、球形であることができ、任意的に、磁気物質の存在に関連して、
ゼロでない磁化率を示し得る。
【０４５２】
　反射粒子が磁気を帯びているときには、好ましくは、組成物内でのそれらの配向が概観
の変化に至るように、平坦な形状を示す。
【０４５３】
　それらの形態にかかわらず、反射粒子は任意的に、多層構造を有することができる；例
えば多層構造を有すると、それらは、好ましくは均一な厚さの、特に反射物質、有利には
金属化合物の少なくとも１層を有することができる。
【０４５４】
　反射粒子が多層構造を有していないときには、それらは例えば、少なくとも１種の金属
化合物、例えば金属酸化物、特に合成によって得られるチタンもしくは鉄の酸化物からな
ることができる。
【０４５５】
　反射粒子が多層構造を有するときには、それらは例えば、天然もしくは合成の基質、特
に、少なくとも一部が少なくとも１層の反射物質、特に少なくとも１層の少なくとも１種
の金属化合物、例えば金属または合金でコーティングされた合成基質を含むことができる
。金属化合物の層は有利には、構造の外側の層である。
【０４５６】
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　基質は、単一物質または複数物質であることができ、有機および／または無機物質であ
ることができる。
【０４５７】
　さらに詳細には、基質は、ガラス、セラミック、グラファイト、金属酸化物、アルミナ
、シリカ、シリケート、特にアルミノシリケートおよびボロシリケート、合成マイカ、な
らびにそれらの混合物から選択することができ、このリストは限定されない。
【０４５８】
　挙げることができる、金属層でコーティングされた無機基質を含む反射粒子の例は、銀
でコーティングされたボロシリケートの基質を含む粒子である。薄片の形態の、銀でコー
ティングされたガラス基質粒子は、商品名MICROGLASS METASHINE REFSX 2025 PSの下にト
ヤル(TOYAL)により販売されている。ニッケル／クロム／モリブデン合金でコーティング
されたガラス基質粒子は、商品名CRYSTAL STAR GF 550、GF 2525の下に同じ会社により販
売されている。
【０４５９】
　任意の形態の反射粒子をまた、例えばチタンの酸化物、特にTiO2、鉄の酸化物、特にFe

2O3、スズの酸化物、クロムの酸化物、硫酸バリウムならびに以下の物質：MgF2, CrF3, Z
nS, ZnSe, SiO2, Al2O3,MgO, Y2O3, SeO3, SiO, HfO2, ZrO2,CeO2, Nb2O5, Ta2O5, MoS2
およびそれらの混合物から選択される少なくとも１種の金属酸化物の少なくとも１層で少
なくとも一部コーティングされた合成基質の粒子から選択することができる。
【０４６０】
　挙げることができるそのような粒子の例は、二酸化チタンでコーティングされた合成マ
イカの基質を含む粒子、または茶色の酸化鉄、酸化チタン、酸化スズまたはそれらの混合
物でコーティングされたガラス粒子、例えば商品名REFLECKS（商標）の下にエンゲルハー
ド(ENGELHARD)により販売されているものである。
【０４６１】
　その表面に金属化合物を示すか、または少なくとも１種のコーティングされた金属化合
物を含む反射粒子の他の例として、商品名METASHINE（商標） ME 2040 PS, METASHINE（
商標） MC5090 PSもしくはMETASHINE（商標） MC280GP (2523)の下にニッポン　シート　
ガラス(NIPPON SHEET GLASS)により提案されている粒子、SPHERICAL SILVER POWDER（商
標） DC 100, SILVER FLAKE（商標） JV 6もしくはGOLD POWDER（商標） A1570の下にエ
ンゲルハード(ENGELHARD)により提案されている粒子、STARLIGHT REFLECTIONSFXM（商標
）の下にエナジー　ストラテジー　アソシエーツ社(ENERGY STRATEGY ASSOCIATES INC) 
により提案されている粒子、BRIGHT SILVER（商標）1 E 0.008X0.008の下にメドウブルッ
ク　インベンションズ(MEADOWBROOK INVENTIONS) により提案されている粒子、ULTRAMIN
（商標）(ALUMINIUM POUDRE FINE LIVING)およびCOSMETIC METALLIC POWDER VISIONNAIRE
 BRIGHT SILVER SEA（商標）、COSMETIC METALLIC POWDER VISIONAIRE NATURAL GOLD（商
標）(60314)もしくはCOSMETICMETALLIC POWDER VISIONAIRE HONEY（商標）(60316) の下
にエッカルト(ECKART)により提案されている粒子を挙げることができる。
【０４６２】
　反射粒子は任意的に、例えば、金属例えば銀もしくはアルミニウムでコーティングされ
た粒子を用いて生じるように、実質的に均一なやり方で可視スペクトルを反射することが
でき、これは、例えば金属表面化合物の性質に依存して、はっきりした黄色、ピンク、赤
、ブロンズ、オレンジ、茶色、および／または銅色である色調を有する金属光沢を例えば
もたらすことができる。
【０４６３】
　反射粒子は、第１の組成物の全重量に対して0.5～60重量％、詳細には1～30重量％、例
えば3～10重量％の範囲の量で組成物中に存在することができる。
【０４６４】
　組成物は、少なくとも１種の回折顔料を含むことができる。
【０４６５】
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回折顔料
　「回折顔料」という語は、光を回折する構造の存在のために、白色光で照らされるとき
、観察の角度に依存して色の変化を生じることができる顔料を意味する。そのような顔料
はまた、時にはホログラフィー顔料と称される。
【０４６６】
　回折顔料は、所定の方向で単色光の入射光線を回折することができる回折格子を含むこ
とができる。
【０４６７】
　回折格子は、周期的模様、特に線を含むことができ、２つの隣接する模様間の距離は、
入射光の波長と同じである。
【０４６８】
　入射光が多色であるときには、回折格子は、光の種々のスペクトル成分を分離し、虹の
効果を生じる。
【０４６９】
　回折顔料の構造に関しては、アルベルト　アルゴイティア(Alberto Argoitia)およびマ
ット　ウィズマン(Matt Witzman)による論文「回折効果を示す顔料(Pigments Exhibiting
 Diffractive Effects)」、2002年、ソサイアティ　オブ　バキューム　コーターズ(Soci
ety of Vacuum coaters)、第45回アニュアル　テクニカル　コンフェレンス　プロシーデ
ィングス　2002(45th Annual Technical Conference Proceedings 2002)を便利に参照す
ることができる。
【０４７０】
　特に三角形の、任意的に対称の、任意的に一定の幅のノッチ付きの、シヌソイドの、ま
たは段のある種々のプロファイルを有する模様を有する、回折顔料を作ることができる。
【０４７１】
　模様の格子および深さの空間的な出現率は、種々の所望の順序の分離の程度の関数とし
て選択される。出現率は、例えば1mm当たり500本の線～3000本の線の範囲にあり得る。
【０４７２】
　回折顔料の粒子のそれぞれは好ましくは、平坦な形状、特にウェハースの形状を示す。
【０４７３】
　単一顔料粒子は、任意的に垂直であり、任意的に同じ罫線を有する、２つの交差する回
折格子を含むことができる。
【０４７４】
　回折顔料は、少なくとも１方の側が誘電物質の層で被覆された反射物質の層を含む多層
構造を示すことができる。誘電物質は、回折顔料を堅く、かつ長持続性にすることができ
る。例えば誘電物質はかくして、以下の物質から選択することができる：MgF2, SiO2, Al

2O3, AlF3,CeF3, LaF3, NdF3, SmF2, BaF2,CaF2, LiFおよびそれらの組合せ。例えば、反
射物質は、金属およびその合金から選択することができ、また非金属反射物質から選択す
ることができる。使用することができる金属は、Al, Ag, Cu, Au, Pt, Sn, Ti, Pd, Ni, 
Co, Rd, Nb, Crおよびそれらの素材、組合せまたは合金を包含する。そのような反射物質
は、それだけで、よって単一層を含む回折顔料を構成することができる。
【０４７５】
　変形においては、回折顔料は、コアの少なくとも１つの側を被覆するか、または実際に
コアを完全にカプセル封入する反射層を有する誘電物質のコアを含む多層構造を含むこと
ができる。誘電物質の層はまた、反射層を被覆することができる。使用される誘電物質は
、かくして好ましくは無機物質であり、例えば金属フッ化物、金属酸化物、金属硫化物、
金属窒化物、金属炭化物およびそれらの組合せから選択することができる。誘電物質は、
結晶、半結晶または無定形状態であることができる。この配置では、誘電物質は、例えば
以下の物質から選択することができる：MgF2, SiO, SiO2, Al2O3,TiO2, WO, AlN, BN, B4
C, WC, TiC, TiN, N4Si3,ZnS、ガラス粒子、ダイアモンドタイプの炭素およびそれらの組
合せ。
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【０４７６】
　変形においては、回折顔料は、予備形成された誘電物質またはセラミック物質、例えば
天然の層状無機物質、例えば雲母、ペロスコバイト(peroskovite)もしくはタルク；また
はガラス、アルミナ、SiO2、炭素、酸化鉄／マイカ、BN中に覆われたマイカ、BC、グラフ
ァイトもしくはオキシ塩化ビスマスおよびそれらの組合せから形成された合成小板からな
ることができる。
【０４７７】
　誘電物質の層の代わりに、機械的特性を改善する他の物質が適当であり得る。そのよう
な物質は、シリコーン、金属ケイ化物、第III族、IV族およびV族の元素から形成された半
導体物質、体心立方結晶構造を有する金属、金属-セラミック組成物もしくは素材、半導
体ガラスおよびそれらの種々の組合せを包含することができる。
【０４７８】
　特に、使用される回折顔料は、2003年2月13日に公開された米国特許出願第2003/003187
0号に記載されたものから選択することができる。
【０４７９】
　回折顔料は、例えば以下の構造を有することができ：MgF2/Al/MgF2、この構造を有する
回折顔料は、フレックス　プロダクツ(FLEX PRODUCTS)により商品名SPECTRAFLAIR 1400 P
igment SilverまたはSPECTRAFLAIR 1400 Pigment Silver FGの下に販売されている。MgF2
の重量割合は、顔料の全重量の80～95％の範囲にあり得る。
【０４８０】
　他の回折顔料は、商品名Metalure（商標） Prismaticの下に、エッカルト(ECKART) （
商標）により販売されている。
【０４８１】
　例として、回折顔料の量は、第１の組成物の全重量に対して0.1～5重量％の範囲にあり
得る。
【０４８２】
　例として、回折顔料の大きさは、5～200μmの範囲、好ましくは5～100μmの範囲、例え
ば5～30μmの範囲にあり得る。
【０４８３】
　回折顔料粒子の厚みは、3μm以下、好ましくは2μm以下、例えば約1μm以下であり得る
。
【０４８４】
他の着色剤
　組成物は、可視スペクトルの少なくとも一部分を吸収することにより光を生じる少なく
とも１種の着色剤を含むことができる。
【０４８５】
　吸収現象により色を生じるそのような着色剤は、任意的に磁気を帯びた、有機もしくは
無機物質である顔料によって構成されるか、または有機物質と無機物質との両方を含む混
成物であり得る。
【０４８６】
　着色剤は任意的に、粒状化合物であることができる。
【０４８７】
　適当な場合には、単一の磁気顔料の粒子が、吸収現象により色を生じる着色剤と磁性体
との両方を構成する。
【０４８８】
　着色剤が染料を含むときには、該染料は、脂溶性および水溶性の染料の中から選択する
ことができる。
【０４８９】
　脂溶性染料の例は、スーダンレッド、D&C レッド No.17、D&CグリーンNo.6、β-カロテ
ン、大豆油、スーダンブラウン、D&CイエローNo.11、D&Cバイオレット No.2、D&C オレン
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ジNo.5およびキノリンイエローである。
【０４９０】
　水溶性染料の例は、ビートルートジュース(beetroot juice)およびメチレンブルーであ
る。
【０４９１】
　例として、染料は、存在するときには、第１または第２の組成物の0.1～20重量％また
は0.1～6重量％を示し得る。
【０４９２】
　着色剤はまた、以下の物質およびそれらの混合物から選択されるレーキまたは有機顔料
であることができる：
　・　コチニールカルミン；
　・　アゾ、アンスラキノン、インディゴ、キサンテン、ピレン、キノリン、トリフェニ
ルメタンまたはフルオラン染料の有機顔料；
　・　有機レーキまたは、ナトリウム、カリウム、カルシウム、バリウム、アルミニウム
、ジルコニウム、ストロンチウム、チタンの不溶性の塩、または酸染料、例えばアゾ、ア
ンスラキノン、インディゴ、キサンテン、ピレン、キノリン、トリフェニルメタンまたは
フッ素染料の不溶性の塩、この染料は少なくとも１種のカルボン酸またはスルホン酸基を
含むことができる。
【０４９３】
　挙げることができる有機顔料は、以下の名称を有するものを包含する：D&CブルーNo.4
、 D&CブラウンNo.1、D&CグリーンNo.5、 D&C グリーンNo.6、 D&C オレンジNo.4、D&C 
オレンジNo.5、 D&C オレンジNo.10、 D&C オレンジNo.11、D&C レッドNo.6、D&C レッド
No.7、 D&C レッドNo.17、 D&C レッドNo.21、 D&C レッドNo.22、D&CレッドNo.27、 D&C
 レッドNo.28、 D&C レッドNo.30、 D&C レッドNo.31、D&C レッドNo.33、 D&C レッドNo
.34、 D&C レッドNo.36、 D&C バイオレットNo.2、D&C イエローNo.7、 D&C イエローNo.
8、 D&C イエローNo.10、 D&C イエローNo.11、FD&C ブルーNo.1、 FD&C グリーンNo.3、
 FD&C レッドNo.40、 FD&C イエローNo.5、FD&C イエローNo.6。
【０４９４】
　着色剤は、例えば、有機支持体例えばコロファン(colophane)または安息香酸アルミニ
ウムによって支持された有機レーキであることができる。
【０４９５】
　挙げることができる特定の有機レーキは、以下の名称を有するものを包含する：D&C レ
ッドNo.2 アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.3 アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.4 
アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.6 アルミニウムレーキ、 D&C レッドNo.6 バリウム
レーキ、D&C レッドNo.6 バリウム/ストロンチウムレーキ、D&C レッドNo.6 ストロンチ
ウムレーキ、D&C レッドNo.6 カリウムレーキ、 D&C レッドNo.7 アルミニウムレーキ、D
&C レッドNo.7 バリウムレーキ、D&C レッドNo.7 カルシウムレーキ、D&C レッドNo.7 カ
ルシウム/ストロンチウムレーキ、 D&C レッドNo.7 ジルコニウムレーキ、 D&C レッドNo
.8ナトリウムレーキ、 D&C レッドNo.9アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.9 バリウムレ
ーキ、D&C レッドNo.9 バリウム/ストロンチウムレーキ、D&C レッドNo.9 ジルコニウム
レーキ、D&C レッドNo.10 ナトリウムレーキ、 D&C レッドNo.19 アルミニウムレーキ、D
&C レッドNo.19 バリウムレーキ、D&C レッドNo.19 ジルコニウムレーキ、D&C レッドNo.
21 アルミニウムレーキ、 D&C レッドNo.21 ジルコニウムレーキ、D&C レッドNo.22アル
ミニウムレーキ、 D&C レッドNo.27アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.27 アルミニウム
/チタン/ジルコニウムレーキ、D&CレッドNo.27 バリウムレーキ、D&C レッドNo.27カルシ
ウムレーキ、D&C レッドNo.27 ジルコニウムレーキ、D&C レッドNo.28 アルミニウムレー
キ、D&C レッドNo.30 レーキ、 D&C レッドNo.31 カルシウムレーキ、D&C レッドNo.33ア
ルミニウムレーキ、D&C レッドNo.34 カルシウムレーキ、D&C レッドNo.36 レーキ、D&C 
レッドNo.40 アルミニウムレーキ、D&C ブルーNo.1 アルミニウムレーキ、D&C グリーンN
o.3 アルミニウムレーキ、D&C オレンジNo.4アルミニウムレーキ、 D&C オレンジNo.5 ア
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ルミニウムレーキ、D&C オレンジNo.5ジルコニウムレーキ、D&C オレンジNo.10 アルミニ
ウムレーキ、D&C オレンジNo.17 バリウムレーキ、D&C イエローNo.5 アルミニウムレー
キ、D&C イエローNo.5 ジルコニウムレーキ、D&C イエローNo.6 アルミニウムレーキ、D&
C イエローNo.7 ジルコニウムレーキ、D&C イエローNo.10 アルミニウムレーキ、 FD&C 
ブルーNo.1アルミニウムレーキ、FD&C レッドNo.4アルミニウムレーキ、 FD&C レッドNo.
40 アルミニウムレーキ、 FD&C イエローNo.5アルミニウムレーキ、FD&C イエローNo.6ア
ルミニウムレーキ。
【０４９６】
　先に列挙した有機着色物質のそれぞれに対応する化学物質は、「ザ　コスメティック、
トイレタリー、アンド　フレグランス　アソシエーション(The Cosmetic, Toiletry, and
 Fragrance Association)」により刊行された書名「国際化粧品成分の辞書および便覧(In
ternational Cosmetic Ingredient Dictionary and Handbook)」、1997年版、371～386頁
および524～528頁の研究に挙げれらており、その内容は引用することによって本明細書に
組み入れられる。
【０４９７】
　組成物は、少なくとも一部膜により覆われているコアを含む複合顔料を含むことができ
る。
【０４９８】
複合顔料
　複合顔料は、
　・無機コア；および
　・　少なくとも１種の有機着色物質の、少なくとも１つの少なくとも一部のコーティン
グ
を含む粒子からなることができる。
【０４９９】
　少なくとも１種のバインダーが、有利には、有機着色物質を無機コア上に固定するのに
寄与し得る。
【０５００】
　複合顔料の粒子は、種々の形態を有することができる。特に、該粒子は、薄片の形態で
あることができるか、または球状、特に球形であることができ、かつ中空または中実であ
ることができる。「薄片の形態」という語は、最大寸法対厚みの比が5以上である粒子を
意味する。
【０５０１】
　複合顔料は例えば、1～1000平方メートル／グラム(m2/g)の範囲、特に約10～約600 m2/
gの範囲、特に約20～約400 m2/gの範囲の比表面積を有することができる。比表面積は、B
ET(Brunauer-Emmett-Teller)法を用いて測定した値である。
【０５０２】
　コアの重量割合は、複合顔料の全重量に対して50％を超えることができ、例えば50～70
％の範囲、例えば60～70％の範囲にある。
【０５０３】
　複合顔料は、例えば米国特許第6 428 773号明細書に記載されたような、干渉顔料とは
異なり得る。例として、干渉顔料は、光の干渉を生じることができるように選択された物
質の一定の厚みの複数の層を含む。
【０５０４】
　以下のプロトコールに従って測定される、複合顔料の飽和C*は、30以上であり得る。
【０５０５】
複合顔料の飽和を測定するためのプロトコール
　複合顔料のCIE L*a*b*空間における値a*およびb*が、以下のようにして測定される：
　純粋な複合顔料が、100バール(bar)の圧力を施与することによって、2センチメートル(
cm)x1.5cmの寸法および3mmの深さを有する長方形の皿に詰められる。
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　詰められた顔料の値a*およびb*が、排除鏡面モードで、D65照明下で、中間の開口で、M
INOLTA 3700d分光光度計を用いて測定される。飽和は、C*=(a*2+b*2)1/2によって与えら
れる。
【０５０６】
無機コア
　無機コアは、例えば球形、球状、粒状、多面体状、針状、紡錘状、薄片の形態で平らに
された、米粒状、または鱗状、およびこれらの形態の組合せである、有機着色物質の粒子
を固定するために適当である任意の形態を有することができ、このリストは限定されない
。
【０５０７】
　好ましくは、コアの最大寸法対その最小寸法の比は、1～50の範囲にあり得る。
【０５０８】
　無機コアは、約1～約100nmの範囲、または約5～約75nmの範囲、例えば約10～約50nmの
範囲、特に20nmまたは25nmの平均粒径を有することができる。
【０５０９】
　「平均粒径」という語は、「D50」と称される、母集団の半分の統計的粒状物粒度分布
により与えられる大きさを意味する。平均粒径は、画像分析（電子顕微鏡）により決定さ
れる数平均粒径であり得る。
【０５１０】
　無機コアは、2以上、または2.1以上、例えば2.2以上である屈折率を示し得る。
【０５１１】
　無機コアは、金属塩および金属酸化物、特にチタン、ジルコニウム、セリウム、亜鉛、
鉄、鉄青、アルミニウムおよびクロムの酸化物、アルミナ、ガラス、セラミック、グラフ
ァイト、シリカ、シリケート、特にアルミノシリケートおよびボロシリケート、合成マイ
カならびにそれらの混合物を含む限定されないリストから選択される、任意的に磁気を帯
びた物質から形成されることができる。
【０５１２】
　チタンの酸化物、特にTiO2、鉄の酸化物、特にFe2O3、セリウム、亜鉛およびアルミニ
ウムの酸化物、シリケート、特にアルミノシリケートおよびボロシリケートが特に適当で
ある。
【０５１３】
　無機コアは、約1～約1000 m2/gの範囲、好ましくは約10～約600 m2/gの範囲、例えば約
20～約400m2/gの範囲の、BET法を用いて測定される比表面積を有することができる。
【０５１４】
　無機コアは、適当なら着色することができる。
【０５１５】
有機着色物質
　例として、有機着色物質は、少なくとも１種の有機顔料、例えば少なくとも１種の有機
レーキを含むことができる。
【０５１６】
　例として、有機着色物質は、組成物の生理学的に許容される媒体中に不溶性の粒状化合
物から選択することができる。
【０５１７】
　例として、有機着色物質は、顔料例えば、以下の化合物およびその混合物から選択され
得る、有機レーキまたは他の有機着色物質を含むことができる：
　・　コチニールカルミン；
　・　アゾ、アンスラキノン、インディゴ、キサンテン、ピレン、キノリン、トリフェニ
ルメタンまたはフルオラン染料の有機顔料；
　・　有機レーキまたは、ナトリウム、カリウム、カルシウム、バリウム、アルミニウム
、ジルコニウム、ストロンチウム、チタンの不溶性の塩、または酸染料、例えばアゾ、ア
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ンスラキノン、インディゴ、キサンテン、ピレン、キノリン、トリフェニルメタンまたは
フッ素染料の不溶性の塩、この染料は少なくとも１種のカルボン酸またはスルホン酸基を
含むことができる。
【０５１８】
　挙げることができる有機顔料は、以下の名称を有するものを包含する：D&CブルーNo.4
、 D&CブラウンNo.1、D&CグリーンNo.5、 D&C グリーンNo.6、 D&C オレンジNo.4、D&C 
オレンジNo.5、 D&C オレンジNo.10、 D&C オレンジNo.11、D&C レッドNo.6、D&C レッド
No.7、 D&C レッドNo.17、 D&C レッドNo.21、 D&C レッドNo.22、D&CレッドNo.27、 D&C
 レッドNo.28、 D&C レッドNo.30、 D&C レッドNo.31、D&C レッドNo.33、 D&C レッドNo
.34、 D&C レッドNo.36、 D&C バイオレットNo.2、D&C イエローNo.7、 D&C イエローNo.
8、 D&C イエローNo.10、 D&C イエローNo.11、FD&C ブルーNo.1、 FD&C グリーンNo.3、
 FD&C レッドNo.40、 FD&C イエローNo.5、FD&C イエローNo.6。
【０５１９】
　有機着色物質は、例えば有機支持体、例えばコロファン(colophane)または安息香酸ア
ルミニウムによって支持された有機レーキを含むことができる。
【０５２０】
　挙げることができる特定の有機レーキは、以下の名称を有するものを包含する：D&C レ
ッドNo.2 アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.3 アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.4 
アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.6 アルミニウムレーキ、 D&C レッドNo.6 バリウム
レーキ、D&C レッドNo.6 バリウム/ストロンチウムレーキ、D&C レッドNo.6 ストロンチ
ウムレーキ、D&C レッドNo.6 カリウムレーキ、 D&C レッドNo.7 アルミニウムレーキ、D
&C レッドNo.7 バリウムレーキ、D&C レッドNo.7 カルシウムレーキ、D&C レッドNo.7 カ
ルシウム/ストロンチウムレーキ、 D&C レッドNo.7 ジルコニウムレーキ、 D&C レッドNo
.8ナトリウムレーキ、 D&C レッドNo.9アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.9 バリウムレ
ーキ、D&C レッドNo.9 バリウム/ストロンチウムレーキ、D&C レッドNo.9 ジルコニウム
レーキ、D&C レッドNo.10 ナトリウムレーキ、 D&C レッドNo.19 アルミニウムレーキ、D
&C レッドNo.19 バリウムレーキ、D&C レッドNo.19 ジルコニウムレーキ、D&C レッドNo.
21 アルミニウムレーキ、 D&C レッドNo.21 ジルコニウムレーキ、D&C レッドNo.22アル
ミニウムレーキ、 D&C レッドNo.27アルミニウムレーキ、D&C レッドNo.27 アルミニウム
/チタン/ジルコニウムレーキ、D&CレッドNo.27 バリウムレーキ、D&C レッドNo.27カルシ
ウムレーキ、D&C レッドNo.27 ジルコニウムレーキ、D&C レッドNo.28 アルミニウムレー
キ、D&C レッドNo.30 レーキ、 D&C レッドNo.31 カルシウムレーキ、D&C レッドNo.33ア
ルミニウムレーキ、D&C レッドNo.34 カルシウムレーキ、D&C レッドNo.36 レーキ、D&C 
レッドNo.40 アルミニウムレーキ、D&C ブルーNo.1 アルミニウムレーキ、D&C グリーンN
o.3 アルミニウムレーキ、D&C オレンジNo.4アルミニウムレーキ、 D&C オレンジNo.5 ア
ルミニウムレーキ、D&C オレンジNo.5ジルコニウムレーキ、D&C オレンジNo.10 アルミニ
ウムレーキ、D&C オレンジNo.17 バリウムレーキ、D&C イエローNo.5 アルミニウムレー
キ、D&C イエローNo.5 ジルコニウムレーキ、D&C イエローNo.6 アルミニウムレーキ、D&
C イエローNo.7 ジルコニウムレーキ、D&C イエローNo.10 アルミニウムレーキ、 FD&C 
ブルーNo.1アルミニウムレーキ、FD&C レッドNo.4アルミニウムレーキ、 FD&C レッドNo.
40 アルミニウムレーキ、 FD&C イエローNo.5アルミニウムレーキ、FD&C イエローNo.6ア
ルミニウムレーキ。
【０５２１】
　先に列挙した有機着色物質のそれぞれに対応する化合物は、「ザ　コスメティック、ト
イレタリー、アンド　フレグランス　アソシエーション(The Cosmetic, Toiletry, and F
ragrance Association)」により刊行された書名「国際化粧品成分の辞書および便覧(Inte
rnational Cosmetic Ingredient Dictionary and Handbook)」、1997年版、371～386頁お
よび524～528頁の研究に挙げれらており、その内容は引用することによって本明細書に組
み入れられる。
【０５２２】
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　有機着色物質の重量割合は、無機コア100重量部当たり約10～約500重量部の範囲、また
は無機コア100重量部当たり約20～約250重量部の範囲、例えば約40～約125重量部の範囲
にあり得る。
【０５２３】
　複合顔料および他の可能な顔料からの、組成物の有機着色物質の全含量は、組成物の全
重量に対して例えば10％未満であり得る。
【０５２４】
　有機着色物質の割合は、複合顔料の全重量に対して30％を超えることができ、例えば30
～50％の範囲、例えば30～40％の範囲にある。
【０５２５】
バインダー
　複合-顔料バインダーは、もし、有機着色物質が無機コアの表面に接着するのを可能に
するなら、任意のタイプをとり得る。
【０５２６】
　特に、バインダーは、以下の限定されないリストから選択することができる：シリコー
ン物質、ポリマー、オリゴマーもしくは同様の物質、特にオルガノシラン、フルオロアル
キル化オルガノシランおよびポリシロキサン、例えばポリメチルハイドロゲンシロキサン
、ならびに種々のカップリング剤、例えばシラン、チタネート、アルミネート、ジルコネ
ートに基づくカップリング剤、ならびにそれらの混合物。
【０５２７】
　シリコーン化合物は、以下の限定されないリストから選択することができる：
　・　アルコキシシランから得られるオルガノシラン(1)；
　・　以下の限定されないリストから選択される、任意的に変性されることができるポリ
シロキサン(2)：
　　・　特にポリエーテル、ポリエステルおよびエポキシ化合物から選択される少なくと
も１種の基を含む変性ポリシロキサン(2A)（今後、「変性ポリシロキサン」と呼ぶ）；
　　・　ポリマーの末端に位置する１個のケイ素原子上に、以下の限定されないリストか
ら選択される少なくとも１個の基を有するポリシロキサン(2B)：カルボン酸、アルコール
およびヒドロキシル基；ならびに
　・　フルオロアルキルシランから得られるフルオロアルキル化オルガノシラン化合物(3
)。
【０５２８】
　オルガノシラン化合物(1)は、式(I)：
【化３４】

（ここで、
　・　R1は、C6H5-、(CH3)2CH-CH2-またはCbH2b+1-タイプの基を示し（ここでbは1～18の
範囲にある）；
　・　Xは、CH3O-またはC2H5O-を示し；かつ
　・　aは、0～3の範囲にある）
により示されるアルコキシシラン化合物から得ることができる。
【０５２９】
　アルコキシシラン化合物の詳細な例は、以下から選択されるアルコキシシランを包含す
る：メチルトリエトキシシラン、ジメチルジエトキシシラン、フェニルトリエトキシシラ
ン、ジフェニルジエトキシシラン、メチルトリメトキシシラン、ジメチルジメトキシシラ
ン、フェニルトリメトキシシラン、ジフェニルジメトキシシラン、イソブチルトリメトキ
シシラン、デシルトリメトキシシラン等、特にメチルトリエトキシシラン、フェニルトリ
エトキシシラン、メチルトリメトキシシラン、ジメチルジメトキシシラン、イソブチルト
リメトキシシランから選択されるアルコキシシラン、さらに好ましくはメチルトリエトキ



(70) JP 2008-515865 A 2008.5.15

10

20

30

シシラン、メチルトリメトキシシランおよびフェニルトリエトキシシランから選択される
アルコキシシランである。
　ポリシロキサン(2)は特に、式(II)：
【化３５】

（ここで、R2は、H-またはCH3-を示し、dは15～450の範囲にある）
を有することができる。
【０５３０】
　R2がHを示すポリシロキサンが好ましい。
【０５３１】
　変性ポリシロキサン(2A)は特に、以下の式(III) を有することができる：
　・(a1)　式(III)：
【化３６】

（ここで、R3は-(CH2)h-を示し；R4は-(CH2)i-CH3を示し；R5は、-OH, -COOH, -CH=CH2,-
C(CH3)=CH2または-(CH2)j-CH3を示し；R6は-(CH2)k-CH3を示し；gおよびhは独立して、1
～15の範囲にあり；jおよびkは独立して、0～15の範囲にあり；eは1～50の範囲にあり、f
は1～300の範囲にある）
 によって示される、ポリエーテルを有する変性ポリシロキサン；
　・　(a2)　式(IV)：
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【化３７】

（ここで、R7、R8,およびR9は独立して-(CH2)q-を示し；R10は、-OH, -COOH, -CH = CH2,
 -C(CH3)=CH2または-(CH2)r-CH3を示し；R11は、-(CH2)s-CH3を示し；nおよびqは独立し
て、1～15の範囲にあり；rおよびsは独立して、0～15の範囲にあり；eは1～50の範囲にあ
り、fは1～300の範囲にある）
により示される、ポリエステルを有する変性ポリシロキサン；
　・　(a3)　式(V)：
【化３８】

（ここで、R12は、-(CH2)v-を示し；vは1～15の範囲にあり；tは1～50の範囲にあり、uは
1～300の範囲にある）
により示される、エポキシ基を有する変性ポリシロキサン
またはそれらの混合物。
【０５３２】
　好ましい変性ポリシロキサン(2A)は、式(III)を有するポリエーテルを有する変性ポリ
シロキサンである。
【０５３３】
　末端部分で変性されたポリシロキサン(2B)は、式(VI)：
【化３９】
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（ここで、R13およびR14は互いに独立して、-OH, R16-OHまたはR17-COOHを示すことがで
き；R15は、-CH3または-C6H5を示し；R16およびR17は-(CH2)y-を示し；yは1～15の範囲に
あり；wは1～200の範囲にあり；かつxは0～100の範囲にある）
を有することができる。
【０５３４】
　少なくとも１端で変性された好ましいポリシロキサンは、少なくとも１個の末端ケイ素
原子上にカルボン酸基を有する基（R16および／またはR17）を少なくとも有するものを包
含する。
【０５３５】
　フルオロアルキル化オルガノシラン化合物(3)は、式(VII)：
【化４０】

（ここで、
　・　R18は、CH3-, C2H5-, CH3O-またはC2H5O-を示し；
　・　XはCH3O-またはC2H5O-を示し；
　・　zは0～15の範囲にあり；aは0～3の範囲にある）
によって示されるフルオロアルキルシランから得ることができる。
【０５３６】
　特に、フルオロアルキルシランは、以下の限定されないリストから選択することができ
る：トリフルオロプロピルトリメトキシシラン、トリデカフルオロオクチルトリメトキシ
シラン、ヘプタデカフルオロデシルトリメトキシシラン、ヘプタデカフルオロデシルメチ
ルジメトキシシラン、トリフルオロプロピルトリエトキシシラン、トリデカフルオロオク
チルトリエトキシシラン、ヘプタデカフルオロデシルトリエトキシシラン、ヘプタデカフ
ルオロデシルメチルジエトキシシラン等、特に、トリフルオロプロピルトリメトキシシラ
ン、トリデカフルオロオクチルトリメトキシシランおよびヘプタデカフルオロデシルトリ
メトキシシランから選択され、さらに好ましくは、トリフルオロプロピルトリメトキシシ
ランおよびトリデカフルオロオクチルトリメトキシシランから選択される。
【０５３７】
　シランに基づくカップリング剤は、以下の限定されないリストから選択することができ
る：ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン、γ-アミノプロピル-トリエ
トキシシラン、γ-グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、γ-メルカプトプロピルト
リメトキシシラン、γ-メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン、N-β（アミノエチ
ル）-γ-アミノプロピルトリメトキシシラン、γ-グリシドキシプロピルメチルジメトキ
シシラン、γ-クロロプロピルトリメトキシシラン等。
【０５３８】
　チタネートに基づくカップリング剤は、以下のリストから選択することができる：イソ
プロピルステアロイルチタネート、イソプロピルトリス（ジオクチルピロホスフェート）
チタネート、イソプロピルトリ（N-アミノエチル-アミノエチル）チタネート、テトラオ
クチルビス（ジトリデシルホスフェート）チタネート、テトラ（2,2-ジアリールオキシメ
チル-1-ブチル）ビス（ジトリデシル）ホスフェートチタネート、ビス（ジオクチルピロ
ホスフェート）オキシアセテートチタネート、ビス（ジオクチルピロホスフェート）エチ
レンチタネート等。
【０５３９】
　アルミネートに基づくカップリング剤は、アセトアルコキシアルミニウムジイソプロピ
レート、アルミニウムジイソプロポキシモノエチルアセトアセテート、アルミニウムトリ
エチルアセトアセテート、アルミニウムトリアセチルアセトネート等から選択することが
できる。
【０５４０】
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　ジルコネートに基づくカップリング剤は、以下のリストから選択することができる：ジ
ルコニウムテトラキスアセチルアセトネート、ジルコニウムジブトキシビスアセチルアセ
トネート、ジルコニウムテトラキスエチルアセトアセテート、ジルコニウムトリブトキシ
モノエチルアセトアセテート、ジルコニウムトリブトキシアセチルアセトネート等。
【０５４１】
　バインダーとして作用する化合物は、300～100,000の範囲の分子量を有することができ
る。
【０５４２】
　無機コアを均質に被覆する層を得るために、バインダーは好ましくは、液体状態である
か、または水もしくは他の溶媒に可溶性である。
【０５４３】
　バンダーの量は、コアおよびバンダーを含む粒子の重量に対して（CまたはSiに関して
計算して）0.01～15重量％の範囲、特に0.02～12.5重量%、さらに特に0.03～10重量％の
範囲にあり得る。バインダーの相対的な量の計算に関するさらなる詳細は、欧州特許出願
EP 1 184 426 A2におおいて見出すことができる。バインダーの相対的な割合は、複合顔
料の全重量に対して5％以下、例えば3％以下であり得る。
【０５４４】
複合顔料の製造
　複合顔料は、任意の適当な方法、例えば機械的／化学的方法または、有機着色物質が溶
解され、その後コアの表面に沈殿される、溶液中の沈殿の方法を用いて製造することがで
きる。
【０５４５】
　バインダーを任意的に使用できる。
【０５４６】
　有機顔料および無機コアを機械的に混合することを含む方法が好ましい。
【０５４７】
　バインダーは、有機着色物質が導入される前に、無機コアに添加されるか、または混合
され得る。
【０５４８】
　複合顔料は例えば、欧州特許出願第EP1 184 426号および第EP 1 217 046号(その内容は
、引用することによって組み入れられる)に記載された方法のうちの1つを用いて製造する
ことができ、有利には、欧州特許出願第EP 1 184 426号に記載された方法による。
【０５４９】
　１つの実施においては、無機コアを構成することを意図された粒子は、まずバインダー
と混合される。
【０５５０】
　バインダーが無機コアの表面に均一に接着することができるように、該粒子を最初にミ
ルに通してばらばらにすることが好ましい。
【０５５１】
　混合および撹拌条件は、コアがバインダーで均一にコーティングされるように選択され
る。そのような条件は、線負荷が19.6～19160 N/cm（ニュートン／センチメートル）の範
囲、特に98～14170 N/cmの範囲、好ましくは147～980 N/cmの範囲にあり；処理時間が5分
間～24時間の範囲、好ましくは10分間～20時間の範囲にあり；回転速度が2～1000rpm（回
転／分）の範囲、特に5～1000rpmの範囲、より好ましくは10～800rpmの範囲にある。
【０５５２】
　バインダーで無機コアをコーティングした後、有機着色物質が添加され、撹拌しながら
混合され、それで、それはバインダーの層に接着する。
【０５５３】
　添加方法の例は、大量でのまたは少量での連続添加である。
【０５５４】
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　混合および撹拌は、無機コアとバインダーとの混合および撹拌か、または有機着色物質
とバインダーでコーティングされた無機コアとの混合および撹拌かいずれにせよ、粉末の
混合物に激しい剪断および／または圧縮力を施与することができる装置を用いて行うこと
ができる。そのタイプの装置の例は、ローラーミキサー、羽根ミキサー等である。ローラ
ーミキサーが特に適当である。適当な装置のリストは、欧州特許出願第EP 1 184 426 A2
号に与えられる。
【０５５５】
　複合顔料を製造するためのさらなる方法は、日本国特許第3286463号に記載されており
、これは、溶液沈殿法を開示する。
【０５５６】
　有機着色物質はエタノールに溶解され、その後無機コアが該エタノール溶液に分散され
る。
　炭酸ナトリウムもしくはカリウムの水性アルカリ溶液が次に、これらの混合物にゆっく
りと添加され、最後に、一定に撹拌しながら、エタノール性塩化カルシウム溶液がゆっく
りと添加される。
【０５５７】
　吸収現象により光を吸収する着色剤の他に、組成物は、少なくとも１種の干渉もしくは
回折顔料および／または反射粒子を含むことができる。
【０５５８】
　本発明の実施においては、第１の組成物は、観察の角度の関数として色の変化を観察す
ることができる少なくとも１種のゴニオクロマティック(goniochromatic)着色剤を含む。
ゴニオクロマティック着色剤は任意的に、磁気を帯びることができる。
【０５５９】
　第１の組成物がある色の磁気粒子および磁気を帯びていないゴニオクロマティック着色
剤を含むときには、該着色剤は、その色の範囲が実質的に磁気粒子の色を通過するように
選択することができる。
【０５６０】
　例として、このことは、磁気粒子が磁場の影響下で配向しない限り、磁気粒子をより検
出しにくくすることができる。
　これはまた、磁気粒子を配向させることによって誘導される模様を、メーキャップ表面
がある観察および／または照明条件下にあるときにのみ出現させることができ、それによ
って、特に魅力的な、模様の配置および概観の効果を作り出すことを可能にする。
【０５６１】
ゴニオクロマティック(goniochromatic)着色剤
　組成物は、適当なら磁気特性を示すことができる少なくとも１種のゴニオクロマティッ
ク着色剤を含むことができる。
【０５６２】
　本発明において使用される「ゴニオクロマティック着色剤」という語は、組成物が表面
に広げられたとき、入射角45°の光について観察の角度が垂線に対して0～80°の範囲で
変化するとき、少なくとも20°の色角度h°の変動Dh°に対応する、1976CIE色空間のa*b*
平面における色通路(colorpath)を得ることを可能にする着色剤を意味する。
【０５６３】
　例として、第１の組成物が流体状態で、自動スプレッダーによって300μmの厚みに、エ
リッチセン(ERICHSEN)からの対照カード上に広げられ、Typ 24/5を参照した後、色通路は
、シンスツルメント　システムズ(INSTRUMENT SYSTEMS)からのスペクトロゴニオリフレク
トメーターおよび参照GON 360 GONIOMETERによって測定することができ、測定は、カード
の黒色背景で行われる。
【０５６４】
　例として、ゴニオクロマティック着色剤は、多層干渉構造および液晶着色剤から選択す
ることができる。
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【０５６５】
　例として、多層構造は、少なくとも２つの層を含み、各層は、例えば以下の物質によっ
て構成される群より選択される少なくとも１種の物質から製造される：MgF2, CeF3, ZnS,
 ZnSe, Si, SiO2,Ge, Te, Fe2O3, Pt, Va, Al2O3, MgO,Y2O3, S2O3, SiO, HfO2,ZrO2, Ce
O2, Nb2O5, Ta2O5,TiO2, Ag, Al, Au, Cu, Rb, Ti, Ta, W, Zn, MoS2, 氷晶石、合金、ポ
リマーおよびそれらの組合せ。
【０５６６】
　多層構造は任意的に、重ねられた層の化学的性質に関して中央の層について対称である
ことができる。種々の層の厚みおよび性質に依存して、異なる効果が得られる。
【０５６７】
　対称の多層干渉構造の例は、以下のとおり：Fe2O3/SiO2/Fe2O3/SiO2/Fe2O3（この構造
を有する顔料は、BASFから商品名SICOPEARLの下に販売されている）；MoS2/SiO2/マイカ-
オキシド/SiO2/MoS2;Fe2O3/SiO2/マイカ-オキシド/SiO2/Fe2O3;TiO2/SiO2/TiO2およびTiO

2/Al2O3/TiO2,これらの構造を有する顔料は、商品名XIRONAの下にメルク(MERCK)(ダルム
シュタット)により販売されている。
【０５６８】
　例として、液晶着色剤は、シリコーンを含むか、または中間相基がグラフトされたセル
ロースエーテルを含む。適当な液晶ゴニオクロマティック粒子の例は、ケニックス(CHENI
X)により販売されているもの、および商品名HELICONE（商標）HCの下にワッカー(WACKER)
により販売されているものである。
【０５６９】
　適当なゴニオクロマティック着色剤は、幾つかの真珠層(nacre)；合成基質、特にアル
ミナ、シリカ、ボロシリケート、酸化鉄またはアルミニウムタイプの基質上に効果を有す
る顔料；またはポリテレフタレート膜からのホログラフィー干渉薄片である。
【０５７０】
真珠層(nacre)
　「真珠層」という語は、ある種の貝類の殻で生成されるような、または合成された、任
意的に真珠光沢であり得る、かつ光の干渉によって「真珠光沢のある」着色効果を示す、
任意の形態の着色された粒子を意味する。
【０５７１】
　真珠層は、真珠光沢顔料、例えば酸化鉄でコーティングされたマイカチタン、オキシ塩
化ビスマスでコーティングされたマイカ、酸化クロムでコーティングされたマイカチタン
、特に上記したタイプの有機着色剤でコーティングされたマイカチタン、およびオキシ塩
化ビスマスに基づく真珠層顔料から選択することができる。それらはまた、その表面に少
なくとも２つの連続した金属酸化物および／または着色物質の層が重ねられたマイカの粒
子であることができる。
【０５７２】
　より詳細には、真珠層は、黄色、ピンク、赤、青銅、オレンジ、茶、金および／または
銅の色または光沢を有することができる。
【０５７３】
　第１の組成物に導入するのに適当な、挙げることができる真珠層の実例は、金色の真珠
層、　特にエンゲルハード(ENGELHARD)により商品名Brillant gold 212G(Timica), Gold 
222C (Cloisonne), Sparkle gold (Timica) Gold 4504 (Chromalite), およびMonarch go
ld 233X (Cloisonne)の下に販売されているもの；青銅真珠層、特にメルク(MERCK)により
商品名Bronze fine (17384) (Colorona) およびBronze (17353) (Colorona)の下に販売さ
れているもの、ならびにエンゲルハード(ENGELHARD)により商品名Super bronze (Cloison
ne) の下に販売されているもの；オレンジ真珠層、特にエンゲルハード(ENGELHARD)によ
り商品名Orange 363C (Cloisonne) およびOrange MCR 101 (Cosmica) の下に販売されて
いるもの、ならびにメルク(MERCK)により商品名Passion orange (Colorona) およびMatte
 orange (17449) (Microna) の下に販売されているもの；茶色の色合いの真珠層、エンゲ



(76) JP 2008-515865 A 2008.5.15

10

20

30

40

50

ルハード(ENGELHARD)により商品名Nu-antique copper 340XB (Cloisonne) およびBrown C
L4509 (Chromalite) の下に販売されているもの；銅の光沢を有する真珠層、エンゲルハ
ード(ENGELHARD)により商品名Copper 340A (Timica) の下に販売されているもの；赤の光
沢を有する真珠層、特にメルク(MERCK)により商品名Sienna fine (17386) (Colorona) の
下に販売されているもの；黄色の光沢を有する真珠層、特にエンゲルハード(ENGELHARD)
により商品名Yellow (4502) (Chromalite) の下に販売されているもの；金の光沢を有す
る赤の色合いの真珠層、特にエンゲルハード(ENGELHARD)により商品名Sunstone G012 (Ge
mtone) の下に販売されているもの；ピンクの真珠層、特にエンゲルハード(ENGELHARD)に
より商品名Tan opale G005 (Gemtone) の下に販売されているもの；光沢を有する黒の真
珠層、特にエンゲルハード(ENGELHARD)により商品名Nu antique bronze 240 AB(Timica) 
の下に販売されているもの；青の真珠層、特にメルク(MERCK)により商品名Matte blue (1
7433) (Microna) の下に販売されているもの；銀色の光沢を有する真珠層、特にメルク(M
ERCK)により商品名Xirona Silver の下に販売されているもの；ならびにオレンジ-ピンク
　緑-金の圧巻の真珠層、メルク(MERCK)により商品名Indian summer (Xirona) の下に販
売されているもの、ならびにそれらの混合物である。
【０５７４】
　組成物は、少なくとも１種の任意的な磁気充填材を含むことができる。
【０５７５】
充填材
　「充填材」という語は、組成物が製造される温度に関わらず、組成物媒体中に不溶性で
ある任意の形態の粒子を意味する。充填材は第一に、組成物のレオロジーまたは肌理を変
えるように作用する。粒子の性質および量は、所望の機械的特性および肌理に依存し得る
。
【０５７６】
　挙げることができる充填材の例は、特にタルク、マイカ、シリカ、カオリンおよびセリ
サイト、ならびにポリアミド、ポリオレフィン、例えばポリエチレン、ポリテトラフルオ
ロエチレン、ポリメチルメタクリレートもしくはポリウレタンの粉末、粉末にしたデンプ
ン、ならびにシリコーン樹脂ビーズを含む。
【０５７７】
活性成分
　組成物は、少なくとも１種の化粧品的にまたは皮膚科学的に活性な成分を含むことがで
きる。挙げることができる、本発明の組成物において使用するために適当な、化粧品的に
、皮膚科学的に、衛生学的に、または製薬的に活性な成分は、加湿剤（ポリオール、例え
ばグリセリン）、ビタミン（C, A, E, F, B, もしくはPP）必須脂肪酸、精油、セラミド
、スフィンゴ脂質、脂溶性またはナノ粒子の日焼け止め剤および特別の皮膚処理活性成分
（保護剤、抗菌剤、しわ防止剤等）、セルフタニング剤である。該活性成分は、組成物の
全重量に対して0～20％の範囲、例えば、特に0.001～15％の範囲の濃度で使用することが
できる。
【０５７８】
　組成物はまた、化粧品において普通に使用される成分、例えば増粘剤、界面活性剤、小
数元素、加湿剤、柔軟剤、金属イオン封鎖剤、芳香剤、アルカリ化もしくは酸性化剤、防
腐剤、酸化防止剤、UVフィルター、着色剤、またはそれらの混合物を含むことができる。
【０５７９】
　予見される用途に依存して、本発明の組成物は、考慮中の分野で慣用的に使用され、所
望の投与形態に適当な量で存在する、構成成分を含むことができる。
【０５８０】
投与形態
　組成物は、その目的に依存して、種々の形態であることができる。組成物はかくして、
局所施与のために普通に使用される任意の投与形態で、特に無水の形態、油状もしくは水
性溶液の形態、油状もしくは水性のゲルの形態、水中油形もしくは油中水形のエマルジョ
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ンの形態、水中蝋形もしくは蝋中水形のエマルジョンの形態、多成分エマルジョンまたは
、水中油形の界面に位置する小胞による水中油の分散物の形態であることができる。
【０５８１】
実施例
　示された割合は、他に明記されていなければ、重量で与えられる。
【０５８２】
【表１】

* エッカルト(ECKART)からのSTAPA（商標） VM VP 041040軟鉄に基づく顔料。
**ポリ（イソボルニルアクリレート／イソボルニルメタクリレート／イソブチルアクリレ
ート）ブロックポリマー、以下のようにして得られた：
　100gのイソドデカンを1リットルの反応器に導入した後、温度を環境温度（25℃）から9
0℃に上げて1時間加熱した。
【０５８３】
　次に、90℃にて1時間を超えたら、105gのイソボルニルアクリレート、105gのイソボル
ニルメタクリレート、110gのイソドデカンおよび1.8gの2,5-ビス（2-エチルヘキサノイル
ペルオキシ）-2,5-ジメチルヘキサン（Trigonox（商標）141 d'アクゾノーベル(Akzo Nob
el)）を添加した。
【０５８４】
　混合物を90℃に1時間30分間保持した。
【０５８５】
　次に、90gのイソブチルアクリレート、90gのイソドデカンおよび1.2gの2,5-ビス（2-エ
チルヘキサノイルペルオキシ）-2,5-ジメチルヘキサンを先の混合物に導入し、90℃で30
分間かけて静止させた。
【０５８６】
　混合物を90℃にて3時間保持した後、冷却した。
【０５８７】
　イソドエカン中に50％の活性ポリマー物質を有する溶液が得られた。
【０５８８】
　110℃のTgを有する第１のシーケンスもしくはポリ（イソボルニルアクリレート／イソ
ボルニルメタクリレート）ブロック、-20℃のTgを有する第２のイソブチルポリアクリレ
ートシーケンスおよび、ランダムイソボルニルアクリレート／イソボルニルメタクリレー
ト／イソブチルアクリレートポリマーである中間のシーケンスを含むポリマーが得られた
。
【０５８９】
　該ポリマーは、100,300g/モルの重量平均分子量および22,800g/モルの数平均分子量を
有していた。すなわち4.40の多分散率を有していた。口紅組成物は、磁気的に撹拌しなが
ら、不揮発性油を60℃に加熱することによって製造した。シーケンスドポリマーを、イソ
ドデカンと一緒にビーカーに導入し、全体をレイネリ(Rayneri)スタラーで撹拌した。透
明液体が観察されたとき、磁気顔料を導入し、レイネリ(Rayneri)撹拌しながら20分間撹
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【０５９０】
　該組成物は、図2に示されたアプリケーターを用いて施与することができた。
【０５９１】
　組成物の乾燥は磁場に暴露することによって模様の形成を可能にするのに十分に遅く、
磁場は、磁気顔料粒子の配向を変化させた。しかしながら、磁場を除去した後は、模様が
破壊される時間がないくらい十分に速く、組成物は定着した。
【０５９２】
【表２】

【０５９３】
　そのような爪用被膜の概観は、被膜が乾燥する時間を有する前に磁場を施与することに
よって変化させることができる。
【０５９４】
　「範囲」という表現は、範囲の限界を含むと理解すべきであり、「１つを含む」という
表現は、「少なくとも１つを含む」ことを意味すると理解すべきである。
【図面の簡単な説明】
【０５９５】
【図１】図１は、方法を実施するためのキットの例を図式的に示す。
【図２】図２は、唇に施与されている組成物を示す。
【図３】図３は、組成物の磁場への暴露を示す。
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