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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　溶融硫黄セメント生成物を、該溶融硫黄セメント生成物と接触する内表面を有するモー
ルド内で冷却して、造形固体硫黄セメント生成物を得る工程を含み、該内表面は、重合体
材料、珪素系ガラス又はそれらの組合わせであり、該重合体材料は、シリコン系ゴム、ポ
リカーボネート、ポリ（エチレンテレフタレート）、ポリイミド、ポリアミド、フルオロ
ポリマー又はそれらの組合わせであり、かつ単位面積当たり１００Ｗ／ｍ２Ｋ以下が該内
表面に対し垂直方向に該モールドを通って拡散されることを特徴とする硫黄セメント生成
物の造形方法。
【請求項２】
　単位面積当たり６０Ｗ／ｍ２Ｋ以下の範囲が、前記内表面に対し垂直方向に該モールド
を通って拡散される請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　単位面積当たり０．１～１０Ｗ／ｍ２Ｋの範囲が、前記内表面に対し垂直方向に該モー
ルドを通って拡散される請求項１に記載の方法。
【請求項４】
　単位面積当たり０．１～５Ｗ／ｍ２Ｋの範囲が、前記内表面に対し垂直方向に該モール
ドを通って拡散される請求項１に記載の方法。
【請求項５】
　前記内表面が、注型材料を受取るための内容積を規定し、前記モールドが外表面、及び
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前記内表面と外表面との間に構成されたバリヤーを有し、かつ該バリヤーの熱伝導率が、
内表面に対し垂直方向において１Ｗ／ｍＫ以下である請求項１～４のいずれか１項に記載
の方法。
【請求項６】
　前記内表面が、注型材料を受取るための内容積を規定し、前記モールドが外表面、及び
前記内表面と外表面との間に構成されたバリヤーを有し、かつ該バリヤーの熱伝導率が、
内表面に対し垂直方向において０．５Ｗ／ｍＫ以下である請求項１～４のいずれか１項に
記載の方法。
【請求項７】
　前記バリヤーが、内表面に対し平行方向に延びる２つ以上の層を有する請求項５又は６
に記載の方法。
【請求項８】
　前記バリヤーの単位面積当たり容積比熱容量が、内表面に対し垂直方向において１０，
０００Ｊ／ｍ２Ｋ以上である請求項５～７のいずれか１項に記載の方法。
【請求項９】
　冷却前に、前記モールドに溶融硫黄セメント生成物を充填する前に前記モールドが９０
～１５０℃の範囲の温度に加熱される請求項１～８のいずれか１項に記載の方法。
【請求項１０】
　冷却前に、前記モールドに溶融硫黄セメント生成物を充填する前に前記モールドが１０
０～１４０℃の範囲の温度に加熱される請求項１～８のいずれか１項に記載の方法。
【請求項１１】
　前記重合体材料の熱分解温度及び／又は融点が１２０℃以上である請求項１～１０のい
ずれか１項に記載の方法。
【請求項１２】
　前記重合体材料の熱分解温度及び／又は融点が２００℃以上である請求項１～１０のい
ずれか１項に記載の方法。
【請求項１３】
　前記重合体材料がシリコン系ゴムである請求項１～１２のいずれか１項に記載の方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
発明の分野
　本発明は、硫黄セメント生成物の造形用モールド及びこのようなモールドを用いて硫黄
セメント生成物を造形する方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　建設材料におけるバインダー材料として硫黄は、ポルトランドセメントの代替品として
使用できる。硫黄セメント及び硫黄コンクリートのような硫黄系建設材料は、ポルトラン
ドセメント系対応物よりも明確な利点を有する。硫黄系建設材料は強い耐酸及び耐塩性で
あり、したがって、侵略的な環境との接触が予期される分野を含む多くの産業分野で利用
可能である。通常の利用分野には、建築用ブロック、煉瓦、タイル、フロアー、塗装、土
台、酸貯留池等が含まれる。
【０００３】
　硫黄セメントは、通常、その正確な組成に従って、１１５～１２５℃の範囲の温度で溶
融する。この液状硫黄セメントは冷却すると、融点未満の温度で再固化する。
　溶融及び次いで再固化する能力により、硫黄セメントの造形が便利に行える。硫黄セメ
ントの造形方法は、通常、成形法である。
【０００４】
　ＣＡ２２６７８６０には、１１０℃（２３０°Ｆ）の温度を有する、粉末硫黄と砂との
混合物をウレタンモールド中で成形し、圧縮する硫黄含有コンクリートブロックの製造法
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が開示されている。
　ＦＲ２７７３３４０は、モールドを用いてコンクリート素子を製造する方法を開示して
いる。このモールドは、ポリウレタン又はシリコーン等の非変形性可撓性プラスチック材
料から作ったものである。ＦＲ２７７３３４０は、モールドの寸法又は高温での使用につ
いて開示していない。ＦＲ２７７３３４０によれば、得られたコンクリート素子は、従来
作られる素子と同様、表面の欠陥や不規則性を有することを示している。
【０００５】
　硫黄セメント又はコンクリート成形品の構造は、例えばＵＳ４２５６４９９に記載され
るように、水の浸入により圧縮強度や曲げ強度が劣化する可能性がある。水の浸入は、表
面仕上げが悪いために起こり、こうして、成形品構造の外表面に微小クラックや多孔性が
生じる。その結果、硫黄セメント又はコンクリート構造の圧縮強度が低下する。
【０００６】
　ＵＳ４２５６４９９には良好な表面仕上げを有する硫黄コンクリート造形品の製造法が
開示されている。この文献の方法では、モールドへの接着は、硫黄を溶融する前に、モー
ルドを取り除くことで防止している。ＵＳ４２５６４９９の方法では、無機結着剤と硫黄
成分とを含む成形性混合物は、鋼モールド中、高圧下で圧縮される。こうして形成された
混合物の圧縮造形体はモールドから取出され、次いで硫黄を溶融するのに充分な温度に加
熱される。得られた造形品は、製造後、水の浸入を示し、また２５℃の水に１時間浸漬後
、圧縮強度が２０％まで低下した。ＵＳ４２５６４９９の方法は、硫黄を溶融する前に、
自己支持性の圧縮造形体を形成する必要がある。更にこの方法は、硫黄を溶融する前に、
モールドを取り除く必要がある。
【０００７】
　ＵＳ４９８１７４０には注型モールドを用いて硫黄コンクリートパイプを製造する方法
が開示されている。モールドへの硫黄コンクリートの付着を防止するため、ＵＳ４９８１
７４０は、モールドを予備加熱し、剥離剤、即ち、注型モールドの表面に油又はポリテト
ラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ又はテフロン（商品名））を塗布することを提案している
。出願人は、この文献の方法で成形した硫黄系物品は粗面を有することを見出した。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　良好な表面仕上げ、即ち、滑らかな表面を有する硫黄セメント生成物の造形品を製造す
るためのモールド及び改良方法が必要である。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
発明の概要
　単位面積当たりの熱コンダクタンスが低いモールドを用いると、良好な表面仕上げ、即
ち、滑らかな表面を有する硫黄セメント生成物の造形品が得られることが今回、見出され
た。
【００１０】
　したがって本発明は、注型材料を受取るための内容積を規定した内表面、外表面、及び
該内表面と該外表面との間に構成されたバリヤーを有する、硫黄セメント生成物の造形用
モールドであって、該バリヤーの単位面積当たり熱コンダクタンスが内表面に対し垂直方
向において１００Ｗ／ｍ２Ｋ以下である該モールドを提供する。
【００１１】
　ここで硫黄セメント生成物とは、硫黄セメント又は硫黄セメント含有材料、即ち、少な
くとも元素硫黄及び充填剤を含有する材料のことである。硫黄セメント含有材料の例は、
硫黄セメント予備混合組成物、及び硫黄モルタル、硫黄コンクリート又は硫黄増量（ｅｘ
ｔｅｎｄｅｄ）アスファルトのような硫黄セメント－骨材複合体である。
【００１２】
　ここで単位面積当たり熱コンダクタンスとは、バリヤーの反対面との温度差が１度の時
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、特定厚さのバリヤーの単位面積を単位時間内に通る熱の量のことである。単位面積当た
り熱コンダクタンスはＷ／ｍ２Ｋで表示される。
【００１３】
　ここで内表面に対し垂直方向とは、内表面の正接面に対し垂直方向のことである。内表
面がカーブしていれば、内表面の位置によって正接面が異なってよいことは理解されよう
。
【００１４】
　いかなる理論にも拘束されないが、出願人は、硫黄セメント生成物造形品の外表面が粗
面になったり、微小クラック及び多孔性が形成されるのは、冷却中の硫黄セメント生成物
に不均一な温度分布が生じるためと考える。硫黄セメント生成物中の温度分布は、モール
ドの熱特性によって影響される可能性がある。単位面積当たり熱コンダクタンスが内表面
に対し垂直方向において１００Ｗ／ｍ２Ｋ以下のモールドを使用すると、冷却中の硫黄セ
メント生成物の温度分布の均一性が改良できることが今回、見出された。本発明のモール
ドは、溶融硫黄セメント生成物から、硫黄セメント生成物とモールドの内表面との界面に
あるモールドまでの熱伝達速度が調整されるという利点を有する。熱伝達速度が早すぎれ
ば、界面の温度は、硫黄セメント生成物本体（ｂｕｌｋ）の温度よりも早く低下する。界
面の温度が再固化温度未満に低下すると、硫黄セメント生成物本体は液体のままであるが
、界面にある硫黄セメント生成物は固体となるかも知れない。その結果、内部応力及び材
料の収縮により界面に粗い構造、微小クラック及び多孔性が生じる可能性がある。
【００１５】
　他の一面では本発明は、溶融硫黄セメント生成物を、該溶融硫黄セメント生成物と接触
する内表面を有するモールド内で冷却して、造形固体硫黄セメント生成物を得る工程を含
み、単位面積当たり１００Ｗ／ｍ２Ｋ以下が該内表面に対し垂直方向に該モールドを通っ
て拡散されることを特徴とする硫黄セメント生成物の造形方法を提供する。
【００１６】
　本発明方法は、滑らかで微小クラックや表面多孔性のない表面を有する硫黄セメント生
成物造形品を製造できるという利点を有する。
【図面の簡単な説明】
【００１７】
【図１】硫黄セメント生成物を示す。
【発明を実施するための形態】
【００１８】
発明の詳細な説明
　本発明のモールドは内表面及び外表面を有する。内表面には、注型材料、通常、硫黄セ
メント生成物を受取るために設定した内容積が規定されている。バリヤーは内表面と外表
面との間に構成される。このバリヤーは、内表面に対し垂直方向に１００Ｗ／ｍ２Ｋ以下
、好ましくは０．１～１００Ｗ／ｍ２Ｋ、更に好ましくは０．１～６０Ｗ／ｍ２Ｋ、なお
更に好ましくは０．１～１０Ｗ／ｍ２Ｋ、なお一層更に好ましくは０．１～５Ｗ／ｍ２Ｋ
の範囲の単位面積当たり熱コンダクタンスを有する。
【００１９】
　バリヤーは、特に内表面により規定された容積と、外表面を囲む外部大気との間に熱接
触を与える。内容積の温度が外部大気の温度と異なる場合、熱はバリヤーを通って輸送で
きる。
前述のように、硫黄セメント生成物の造形にモールドを使用することを説明する場合、モ
ールドと内容積との界面から、外部大気までの熱の伝達を調整することが望ましいかも知
れない。熱がバリヤーを通って輸送される速度、即ち、バリヤーの単位面積当たりの熱コ
ンダクタンスは、バリヤーを構成する材料の熱特性及び内表面に対し垂直方向のバリヤー
の厚さに依存する。バリヤーの単位面積当たり熱コンダクタンスとバリヤーの厚さとの相
関関係は、バリヤーを構成する材料の内表面に垂直方向での熱伝導率により示される。こ
こで熱伝導率とは、熱伝達を温度勾配だけに依存した場合、単位温度勾配により、定常条
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件下、単位時間に単位面積の表面に対し正常な方向に伝達された熱の量のことである。熱
伝導率はＷ／ｍＫで表示され、単位面積当たり熱コンダクタンスを厚さで掛けて得られる
。バリヤーの厚さはいかなる仮定の値であってもよいが、実際にはモールドの重さ、大き
さのような実用上の制約により限定されることは理解されよう。バリヤーの厚さは、通常
、０．１ｍを超えない。
 
【００２０】
　バリヤーの厚さとは関係なく、バリヤーの熱伝導率は、内表面に対し垂直方向において
、好ましくは１Ｗ／ｍＫ以下、更に好ましくは０．０１～１Ｗ／ｍＫ、更に好ましくは０
．０１～０．５Ｗ／ｍＫの範囲である。
【００２１】
　バリヤーが熱注型材料のような熱源と熱接触する際、バリヤーの温度は変化させてよい
。この温度変化は、バリヤーと熱源間の熱の輸送により誘引される。バリヤーの温度変化
に必要な熱の量、即ち、バリヤーの単位面積当たり容積（ｖｏｌｕｍｅｔｒｉｃ）比熱容
量（ｃａｐａｃｉｔｙ）は、バリヤーを構成する材料の熱特性、及び内表面に垂直方向の
バリヤーの厚さに依存する。ここで単位面積当たり容積比熱容量とは、物質の単位面積を
１度昇温するのに必要な熱のことである。容積比熱容量はＪ／ｍ２Ｋで表される。バリヤ
ーの単位面積当たり容積比熱容量は、内表面積に対し垂直方向において、好ましくは１，
０００Ｊ／ｍ２Ｋ以上、更に好ましくは１０，０００Ｊ／ｍ２Ｋ以上、なお更に好ましく
は１０，０００～１０，０００，０００Ｊ／ｍ２Ｋの範囲である。バリヤーの単位面積当
たり容積比熱容量と厚さとの相関関係は、バリヤー構成材料の内表面に対し垂直方向にお
いて容積比熱容量で与えられる。ここで容積比熱容量とは、物質の単位容積を１度昇温す
るのに必要な熱の量のことである。容積比熱容量はＪ／ｍ３Ｋで表され、単位面積当たり
容積比熱容量を厚さで割って得られる。
【００２２】
　バリヤーの厚さに関係なく、バリヤーの容積（ｖｏｌｕｍｅｔｒｉｃ）比熱容量（ｃａ
ｐａｃｉｔｙ）は、内表面に対し垂直方向において、好ましくは１０，０００Ｊ／ｍ３Ｋ
以上、更に好ましくは１，０００，０００Ｊ／ｍ３Ｋ以上、なお更に好ましくは１，００
０，０００～１００，０００，０００Ｊ／ｍ３Ｋの範囲である。
【００２３】
　単位面積当たり高い比熱容量、好ましくは１０，０００Ｊ／ｍ２Ｋを超える比熱容量に
よる利点は、バリヤーの温度が大きく変化する前に、バリヤーに、かなりの熱量を吸収さ
せることである。熱はバリヤーを通して絶えず輸送されるが、実際にはバリヤーは、温度
の緩衝剤として作用する可能性がある。しかも比熱容量が１，０００，０００Ｊ／ｍ３Ｋ
を超えると、この利点、即ち、バリヤーの温度がおおきく変化する前にバリヤーに、かな
りの熱量を吸収させるという利点が得られ、更にバリヤーの所要厚さは最小限に保持され
る。
【００２４】
　モールドは、曲形、立方形、球形、円筒形、三角形、又はそれらの長尺誘導形のように
当該技術分野で公知のいかなる形状であってもよい。通常、モールドは、本質的に円筒形
、立方形又は長尺立方形であってよい。このような形状の例としては、１つ以上の内容積
を有するブロック又は１つ以上の内容積を有する他の支持構造が挙げられる。単一のモー
ルド内に２つ以上の内容積が構成されている場合、外表面、即ち、外部大気と接触してい
る表面は、内表面の接線面に対し垂直な面に傾斜した普通のベクトルを持ってよいことは
理解されよう。
【００２５】
　内容積は当該技術分野で公知のいかなる形状であってもよい。通常、内容積の形状は、
注型材料の所望形状によって決定してよい。このような形状の例としては、曲形、立方形
、球形、三角形、又はそれらの長尺誘導形が挙げられる。これらの形状は、タイル、ブロ
ック、建築部品又は美術品として役立つことができる。
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【００２６】
　バリヤーは１つ以上の層で構成でき、これにより各層は同一又は異なる材料で構成して
よい。２つ以上の層があれば、これらの層は内表面に対し平行な方向に延びていることが
好ましい。ここで言う内表面に対し平行な方向とは、内表面の接線面に対し平行な方向の
ことである。内表面がカーブしていれば、接線面は内表面の位置によって異なってよいこ
とは理解されよう。これにより、バリヤー中に内表面に対し垂直方向に均一な熱挙動が得
られるという利点を生じる。バリヤーは、内表面に対し平行な方向に延びる２つ以上の層
で構成することが好ましい。２つ以上の層を使用すると、相乗効果が得られる。例えば機
械的、熱的に安定なモールドは、機械的に強力な外表面を熱的に安定な内表面と組合わせ
使用して得られる。通常、各層は独立に熱導電率及び／又は容積比熱容量を有する材料で
構成できる。各層は、その厚さに従って独立に単位面積当たり熱コンダクタンス又は単位
面積当たり容積比熱容量を持つことができる。内表面を形成する層は、内表面に対し垂直
方向に１Ｗ／ｍＫ以下の熱導電率を有することが好ましい。これにより、バリヤーと内容
積間の高い熱伝達率が防止される。
【００２７】
　内表面、外表面及びバリヤーは、１種以上の金属、重合体材料、珪素含有材料又はそれ
らの組み合わせ、好ましくは重合体材料、珪素含有材料又はそれらの組み合わせ、更に好
ましくは重合体材料で構成することが好ましい。これらの材料は、重合体発泡体又は無機
発泡体のような濃密又は多孔質であってよい。これらの材料は、均質又は不均質の複合体
であってよい。内表面を形成する材料は、良好な表面仕上げが得られるように選択する必
要があることは理解されよう。ポリウレタンを用いて作ったモールドは、ポリウレタンの
溶融及び分解によりモールドが著しく劣化し、分解するので、ポリウレタンは不適当であ
ることが見出された。ポリウレタンは、１２０～１８０℃の範囲の温度で分解し始める可
能性があることが知られている。したがって、モールドは寿命が低下し、製造した硫黄セ
メント生成物の表面仕上げが影響を受ける可能性がある。
【００２８】
　金属の熱伝導率は、通常５Ｗ／ｍＫを超え、更に通常２０～４５０Ｗ／ｍＫの範囲であ
る。例えばアルミニウムの熱伝導率は２３７Ｗ／ｍＫ、銅は３９８Ｗ／ｍＫ、鉄は８０．
３Ｗ／ｍＫ、チタンは２１．９Ｗ／ｍＫである。したがって、モールドは、好ましくは主
として金属で構成すべきでないことは理解されよう。例えば鉄モールドを使用すると、バ
リヤーの厚さは０．８ｍ以上必要となる。
【００２９】
　しかし、重合体の熱伝導率は、通常、１Ｗ／ｍＫ未満である。更に、重合体の容積比熱
容量は、通常、１，０００，０００～１０，０００，０００Ｊ／ｍ３Ｋの範囲にある可能
性がある。したがって、厚さ約０．０１ｍのシリコンゴムを有する層は本発明のモールド
を作るのに充分である。一般的に知られている重合体の熱伝導率及び容積比熱容量は次の
通りである。
　　　　　　　　　　　　　　　　熱伝導率　　　　　　　容積比熱容量
材料　　　　　　　　　　　　　（Ｗ／ｍＫ）　　　　　　（Ｊ／ｍ３Ｋ）
ＰＶＣ　　　　　　　　　　　　　０．１６　　　　　　１，９５０，０００
ＰＴＦＥ　　　　　　　　　　　　０．２５　　　　　　２，２００，０００
ポリジメチルシロキサン　　　　　０．８６　　　　　　２，７０４，０００
ポリエチレン　　　　　　　　　　０．３５　　　　　　２，１１６，０００
ポリスチレン　　　　　　　　　　０．０３５　　　　　　　　３９，０００
ポリウレタン　　　　　　　　　　０．０２７　　　　　　　１６８，０００
ポリイミド　　　　　　　　　　　０．１　　　　　　　１，５４７，８００
ポリメチルメタクリレート　　　　０．１９　　　　　　１，６５２，０００
ポリアミド　　　　　　　　　　　０．２６　　　　　　２，４１５，０００
レゾール型発泡体　　　　　　　　０．０２９　　　　　　　１２０，０００
ノボラック型発泡体　　　　　　　０．０２４　　　　　　　　３０，１４４
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【００３０】
　特定重合体の実際の熱特性は、モノマー組成、鎖長及び架橋度のような重合体特性によ
って前述の概算値から偏差してよい。
【００３１】
　バリヤーが異なる材料を含む２つ以上の層で構成される場合、バリヤー全体の単位面積
当たり熱コンダクタンス（Ｕ）は、下記式（１）で決定できると理解されよう。
　　　１／Ｕ＝Ｕ１＋１／Ｕ２＋．．．１／Ｕｎ

【００３２】
　バリヤーの例としては、シリコンゴム、ポリカーボネート、ガラス又はそれらと砂との
組合せからなるバリヤーが挙げられる。後者の例で、シリコンゴム、ポリカーボネート又
はガラスは、最内層及び砂を形成し、また外側絶縁層を形成できる。このようなものは、
例えば或る量の砂に内層を埋め込んで得られる。
【００３３】
　本発明は更に、硫黄セメント生成物の造形方法を提供する。本発明方法では、溶融硫黄
セメント生成物はモールド中で冷却され、モールドを通る熱流は、単位面積当たり１００
Ｗ／ｍ２Ｋ以下が内表面に対し垂直方向にモールドを通って拡散するように、制御される
。
　溶融硫黄セメント生成物とは、溶融硫黄を含有する硫黄セメント生成物のことである。
硫黄は、１１５～１３０℃の範囲の温度で溶融する。
【００３４】
　溶融硫黄セメント生成物の温度は好ましくは１２０～１８０℃、更に好ましくは１２０
～１４５℃の範囲である。この範囲の下限未満では硫黄は溶融できないか、溶融しないか
又は完全には溶融していないで、粘度が低すぎ、一方上限を超える、即ち１８０℃を超え
る温度では、硫黄は重合化する傾向があり、こうして、望ましくない粘度上昇を起こす。
【００３５】
　硫黄セメント生成物の冷却は、内表面に対し垂直方向にモールドを通る熱流の制限によ
り制御される。硫黄セメント生成物がモールドの内表面と接触すると、１００Ｗ／ｍ２Ｋ
以下が内表面に対し垂直方向にモールドを通って拡散する。好ましくは０．１～１００Ｗ
／ｍ２Ｋ、更に好ましくは０．１～６０Ｗ／ｍ２Ｋ、なお更に好ましくは０．１～１０Ｗ
／ｍ２Ｋ、なお更に好ましくは０．１～５Ｗ／ｍ２Ｋの範囲が内表面に対し垂直方向にモ
ールドを通って拡散する。
【００３６】
　本発明方法では、硫黄セメント生成物の本体と、内表面と接触する硫黄セメント生成物
との間で低下した温度差が得られる。これは例えば鉄又は鋼モールドを用いた場合、１０
０Ｗ／ｍ２Ｋを超える量がモールドを通って拡散する方法とは対照的である。本発明方法
は、溶融硫黄セメント生成物の本体と、内表面と接触する硫黄セメント生成物とをほぼ同
時に固化させることができる。その結果、本体の固化前に内表面での固化で誘引された収
縮による内部応力は低下する。このような内部応力が固体硫黄セメント生成物表面の微小
クラックや多孔性の形成に重要な役割を演じることは理解されよう。
【００３７】
　モールドは、内表面に対し垂直方向にモールドを通って１００Ｗ／ｍ２Ｋ以下を拡散さ
せる当該技術分野に公知のいかなるモールドであってもよい。本発明のモールドを使用す
ることが好ましい。
　モールドには固体又は溶融硫黄セメント生成物を充填できる。モールドは、冷却前に溶
融硫黄セメント生成物を充填することが好ましい。固体硫黄セメント生成物を充填した場
合は、硫黄を溶融するために、この硫黄セメント生成物に熱を加える必要があることは理
解されよう。
【００３８】
　モールドに溶融硫黄セメント生成物を充填する際、モールドは硫黄の溶融温度に近い温
度、好ましくは９０～１５０℃、更に好ましくは１００～１４０℃の範囲の温度に加熱又
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は予備加熱することが好ましい。モールドは、溶融硫黄セメント生成物を充填する前に加
熱することが好ましい。特に、内表面に対し垂直方向においての単位面積当たり容積比熱
容量が高い、即ち、１，０００Ｊ／ｍ２Ｋ以上、更に好ましくは１０，０００Ｊ／ｍ２Ｋ
以上、なお更に好ましくは１０，０００～１０，０００，０００Ｊ／ｍ２Ｋｍの範囲のモ
ールドを用いる場合、モールドは温度緩衝剤として作用できる。このようなモールドを硫
黄の融点範囲の温度に予備加熱すると、モールドの内表面での硫黄セメント生成物の早ま
った固化は避けられる。
【００３９】
　モールドの内表面は高分子材料、珪素系ガラス又はそれらの組合せで構成されることが
好ましい。この種の材料は、フォーム（ｆｏｒｍ）オイルのような離型剤の使用を必要と
しないで、固体造形硫黄セメント生成物を容易に離型できる。
【００４０】
　内表面を重合体材料で構成した場合、重合体材料の熱分解点及び／又は融点は１２０℃
以上、好ましくは２００℃以上であることは理解されよう。ここで融点とは、内表面の構
造的一体性が損なわれるほど、重合体の粘度が低くなるような温度より高い温度のことで
ある。幾つかの重合体では熔融前に分解するので、熔融しないことは理解されよう。しか
し、このような重合体は、ガラス転移点より高い温度に達すると、内表面の構造的一体性
が損なわれ、粘度低下を示す可能性がある。
【００４１】
　更に、内表面は硫黄と化学的に反応してはならないことは理解されよう。重合体材料は
、好ましくはシリコン系ゴム、ポリカーボネート、ポリ（エチレンテレフタレート）、ポ
リイミド、ポリアミド、フルオロポリマー又はそれらの組み合わせ、好ましくはシリコン
系ゴムである。シリコン系ゴムは当該技術分野で周知である。シリコン系ゴムの例として
は、ポリジメチルシロキサン（ＰＤＭＳ）が挙げられる。更に好ましくはモールドは、本
質的に全体がシリコン系ゴムで形成される。シリコン系ゴムモールドを使用すると、更に
シリコン系ゴムの柔軟性により固体硫黄セメント生成物の離型を向上できる。
【００４２】
　ポリウレタンを用いて作ったモールドは、ポリウレタンの溶融及び分解によりモールド
が著しく劣化し、分解するので、ポリウレタンは不適当であることが見出された。ポリウ
レタンは、１２０～１８０℃の範囲の温度で分解し始める可能性があることが知られてい
る。したがって、モールドは寿命が低下し、製造した硫黄セメント生成物の表面仕上げが
影響を受ける可能性がある。
【００４３】
　硫黄セメント生成物は、材料、即ち、少なくとも元素硫黄及び充填剤を含有するいかな
る硫黄セメント生成物であってもよい。このような材料を含有する硫黄セメント生成物の
例は、硫黄モルタル、硫黄コンクリート又は硫黄－増量アスファルトのような、硫黄セメ
ント予備混合組成物及び硫黄セメント－骨材複合体である。
　硫黄セメントは当該技術分野で公知で、少なくとも通常、５０重量％以上の量の硫黄と
、充填剤とを含有する。
【００４４】
　通常の硫黄セメント充填剤は、平均粒度が０．１μｍ～０．１ｍｍの範囲の粒子状無機
材料である。このような硫黄セメント充填剤の例は、フライアッシュ、石灰石、石英、酸
化鉄、アルミナ、チタニア、グラファイト、石膏、タルク、マイカ又はそれらの組み合わ
せである。硫黄セメントの充填剤含有量は広範に変化できるが、通常はセメントの全重量
に対し５～５０重量％の範囲である。
【００４５】
　硫黄セメントは、その製造時に硫黄セメント改質剤を加えて可塑化してよい。このよう
な改質剤は、当該技術分野で公知である。このような改質剤の例は、脂肪族又は芳香族ポ
リスルフィド、或いは硫黄との反応によりポリスルフィドを形成する化合物である。ポリ
スルフィドを形成する化合物の例は、５－エチレン－２－ノルボルネン、ジシクロペンタ
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ジエン、リモネン、スチレン又はナフタレンである。改質剤は硫黄量に対し０．０５～２
５重量％、通常、０．１～１０重量％の範囲の量で添加してよい。
【００４６】
　硫黄セメント予備混合組成物とは、硫黄セメント改質剤に硫黄及び／又は充填剤を所要
量添加して、硫黄と、硫黄セメントの製造に好適に使用できる硫黄セメント改質剤とを予
備反応させた混合物を含有する組成物のことである。
【００４７】
　硫黄セメント－骨材複合体とは、硫黄セメント及び骨材の両方を含有する複合体のこと
である。硫黄セメント－骨材複合体の例は、硫黄モルタル、硫黄コンクリート及び硫黄－
増量アスファルトである。モルタルは、通常、平均直径が０．１～５ｍｍの粒子を有する
微細骨材、例えば砂を含有する。コンクリートは、通常、平均直径が５～４０ｍｍの粒子
を有する粗い骨材、例えば砂利又は岩石を含有する。硫黄増量アスファルト（通常、充填
剤含有バインダー付き骨材及び残留炭化水素フラクション）は、バインダーの一部を硫黄
で置換したアスファルトである。
【００４８】
　本発明方法で製造した造形固体硫黄セメント生成物は、良好な表面仕上げ及び反射特性
を示す。これにより、輝いた着色表面仕上げを有する造形固体硫黄セメント生成物の製造
が可能である。顔料は、内容積に注型材料を導入する前に、モールドの内表面に適用して
よい。注型材料を導入後、引き続き顔料を硫黄セメント生成物の表面に移行させてよい。
冷却後、着色造形固体硫黄セメント生成物が得られる。
　以下の非限定的実施例は、本発明を例証するのに役立つ。
【実施例】
【００４９】
実験１
　硫黄２５重量％、充填剤として石英２８重量％、及び骨材として乾燥砂（Ｎｏｒｍｓａ
ｎｄ）を含有する注型混合物を使用した。石英充填剤及び砂骨材の両方とも、１５０℃で
１２時間予備加熱した。熔融硫黄を砂骨材と混合して注型混合物を製造した。次いで、こ
の混合物に石英充填剤を混合した。
【００５０】
　表１に示す特性を有するシリコンゴムモールド（モールド１）を約１００℃で１０時間
以上予備加熱した。溶融注型混合物を、予備加熱したモールドに注型し、次いでモールド
及び注型混合物を６０℃未満の温度に冷却して、４０ｘ４０ｘ１６０ｍｍの棒を製造した
。この硫黄セメント棒は、シリコンゴムモールドの柔軟性のため、過剰の力を加える必要
なく、モールドから取出すことができた。
　実験１に従って製造した硫黄セメント棒をサンプル１として図１に示す。製造した硫黄
セメント棒は非常に滑らかな表面仕上げを持っていた。
【００５１】
実験２
　シリコンゴムモールドを５５℃に予備加熱した他は、実験１に従って硫黄セメント生成
物を製造した。この硫黄セメント棒も、シリコンゴムモールドの柔軟性のため、過剰の力
を加える必要なく、モールドから取出すことができた。
　実験２に従って製造した硫黄セメント棒をサンプル２として図１に示す。製造した硫黄
セメント棒は滑らかな表面仕上げを持っていた。
【００５２】
比較例Ａ
　シリコンゴムモールドを、ＮＥＮ－ＥＮ－１９６に記載されるステンレス鋼モールド（
このモールドの特性については表１のモールドＡ参照）と交換した他は実験１に従って硫
黄セメント生成物を製造した。
　冷却後、モールドを解体して、硫黄セメント棒をモールドから取出した。
【００５３】
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　比較実験Ａに従って製造した硫黄セメント棒をサンプルＡとして図１に示す。製造した
硫黄セメント棒は、実験１及び２で製造した硫黄セメント棒に比べて非常に粗い表面組織
を持っていた。この硫黄セメント棒の表面には大きい変形が見られた。
【００５４】
　ステンレス鋼モールドの内表面をＰＴＦＥ（ポリテトラフルオロエチレン）層で被覆（
このモールドの特性については表１のモールドＢ参照）実験１した他は、比較実験Ａに従
って硫黄セメント生成物を製造した。ＰＴＦＥ層の厚さは約１００μｍであった。
【００５５】
　得られた棒を冷却後、モールドを解体して、モールドから取出した。ＰＴＦＥ層の一部
はモールドから硫黄セメント棒に移行したことが肉眼で観察された。実験を繰り返すには
、ＰＴＦＥ層の残部を除去すると共に、ＰＴＦＥ層をステンレス鋼モールドの内表面に適
用する必要があった。
　比較実験Ｂで製造した硫黄セメント棒を図１にサンプルＢとして示す。製造した硫黄セ
メント棒は、実験１及び２で製造した硫黄セメント棒に比べて粗い表面組織を持っていた
。この硫黄セメント棒の表面には大きい変形が見られた。
【００５６】
【表１】

【先行技術文献】
【特許文献】
【００５７】
【特許文献１】ＣＡ２２６７８６０
【特許文献２】ＦＲ２７７３３４０
【特許文献３】ＵＳ４２５６４９９
【特許文献４】ＵＳ４９８１７４０
【符号の説明】
【００５８】
サンプル１　　実験１（実施例）で製造した硫黄セメント棒
サンプル２　　実験２（実施例）で製造した硫黄セメント棒
サンプルＡ　　比較実験Ａで製造した硫黄セメント棒
サンプルＢ　　比較実験Ｂで製造した硫黄セメント棒
 



(11) JP 5378234 B2 2013.12.25

【図１】



(12) JP 5378234 B2 2013.12.25

10

20

30

40

フロントページの続き

(74)代理人  100096013
            弁理士　富田　博行
(74)代理人  100092967
            弁理士　星野　修
(74)代理人  100094008
            弁理士　沖本　一暁
(74)代理人  100122644
            弁理士　寺地　拓己
(74)代理人  100137039
            弁理士　田上　靖子
(74)代理人  100182394
            弁理士　野口　勝彦
(74)代理人  100093919
            弁理士　奥村　義道
(72)発明者  ガリー・ヨーゼフ・アルマ・ビーバウト
            ベルギー国　ルヴァン－ラ－ヌーヴ　ビー－１３４８　アヴェニュー　ジャン　モネ　１
(72)発明者  ヨッヒェム・オッケ・ボエール
            オランダ国　エヌエル－１０３１　シーエム　アムステルダム　バトホイスウエヒ　３
(72)発明者  ルーク・グラス
            ベルギー国　ルヴァン－ラ－ヌーヴ　ビー－１３４８　アヴェニュー　ジャン　モネ　１
(72)発明者  マルグリート・マウアー
            オランダ国　エヌエル－１０３１　シーエム　アムステルダム　バトホイスウエヒ　３
(72)発明者  ルーク・ヴァンレース
            オランダ国　エヌエル－７５１１　イーエム　エンシェーデ　ヌールデルハーゲン　４８
(72)発明者  グイ・ローデ・マグダ・マリア・ベルビスト
            オランダ国　エヌエル－１０３１　シーエム　アムステルダム　バトホイスウエヒ　３

    審査官  相田　悟

(56)参考文献  カナダ国特許出願公開第０２２６７８６０（ＣＡ，Ａ１）　　
              特開２００５－２００２５７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００１－２３２６１６（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００１－１３８３１４（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開昭６１－２２５００６（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開昭５９－０２２７０７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平０９－０１３６６５（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０００－２６４７１４（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｂ２８Ｂ　　７／００～７／４６
              Ｃ０４Ｂ　２８／３６


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

