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(57)【要約】
【課題】シワを改善することができ、ギラつきを抑制して、自然でマットな均一な仕上が
りが得られ、塗膜と素肌の境目が目立ちにくい皮膚外用剤組成物を提供する。
【解決手段】次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
（Ａ）シリコーン構造を有するポリマーであって、所定の方法（１）により測定される変
形割合が０．３以上１以下であり、かつ、所定の方法（２）により行われる円筒形マンド
レル法による耐屈曲性試験において、該ポリマーの膜にクラックが発生しない円筒形マン
ドレルの最小直径が２ｍｍ以上２５ｍｍ以下であるポリマー　１～３０質量％、
（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油、
（Ｃ）粉体
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～５０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に０．１～３０質量％含有する皮膚外用剤組成物。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
（Ａ）シリコーン構造を有するポリマーであって、下記方法（１）により測定される変形
割合が０．３以上１以下であり、かつ、下記方法（２）により行われる円筒形マンドレル
法による耐屈曲性試験において、該ポリマーの膜にクラックが発生しない円筒形マンドレ
ルの最小直径が２ｍｍ以上２５ｍｍ以下であるポリマー　１～３０質量％、
　方法（１）：前記ポリマーの１０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液を調製する。該
溶液０．００５ｇを、幅２０ｍｍ×長さ１００ｍｍ×厚さ０．０３ｍｍのポリエチレンシ
ートの片面に、短辺の一端から長さ方向に向けて幅２０ｍｍ×長さ５０ｍｍの範囲に塗布
し、４０℃に設定した恒温槽中で１０分乾燥させる。前記溶液を塗布した部分のポリエチ
レンシートの長さをＬ１、乾燥後に収縮により変形した部分のポリエチレンシートの長さ
をＬ２とし、Ｌ２／Ｌ１の値を変形割合とする。
　方法（２）：前記ポリマーの３０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液を調製する。該
溶液を、２００μｍのアプリケーターを用いて幅５０ｍｍ×長さ１００ｍｍ×厚さ０．１
ｍｍのポリエチレンテレフタレートフィルムに塗布し、４０℃に設定した恒温槽中で１２
０分乾燥させて試験片を作製する。該試験片を用いて、ＪＩＳ　Ｋ５６００－５－１：１
９９９で規定する円筒形マンドレル法に準拠して耐屈曲性試験を行い、該試験片上のポリ
マー膜にクラックが発生しない円筒形マンドレルの最小直径を求める。
（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油、
（Ｃ）粉体
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～５０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に０．１～３０質量％含有する皮膚外用剤組成物。
【請求項２】
　成分（Ｂ）の含有量が、１～９９質量％である請求項１記載の皮膚外用剤組成物。
【請求項３】
　成分（Ｃ－１）が、ゼオライト、シリカ、タルク、セリサイト、マイカ、炭酸バリウム
、硫酸バリウム、ハイドロキシアパタイト及び炭酸カルシウムから選ばれる１種又は２種
以上の無機粉体である請求項１又は２記載の皮膚外用剤組成物。
【請求項４】
　成分（Ｃ）の含有量が、０．１～４０質量％である請求項１～３のいずれか１項記載の
皮膚外用剤組成物。
【請求項５】
　成分（Ｃ－１）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ－１）が、１～５０である
請求項１～４のいずれか１項記載の皮膚外用剤組成物。
【請求項６】
　成分（Ｂ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｂ）が、０．０２～１である請求
項１～５のいずれか１項記載の皮膚外用剤組成物。
【請求項７】
　成分（Ａ）が、ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーである請求項１～６のい
ずれか１項記載の皮膚外用剤組成物。
【請求項８】
　成分（Ａ）が、下記式（６）で表されるシリコーン変性ポリノルボルネンである請求項
１～７のいずれか１項記載の皮膚外用剤組成物。
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【化１】

　式中、ｅ、ｆは繰り返し単位数であり、それぞれ独立に１以上の整数である。
【請求項９】
　成分（Ａ）が、式（６）中、ｅとｆの割合が、ｅ／ｆ＝２０／８０～９０／１０（ｍｏ
ｌ／ｍｏｌ）である請求項８記載の皮膚外用剤組成物。
【請求項１０】
　請求項１～９のいずれか１項記載の皮膚外用剤組成物の、皮膚のシワ改善剤としての使
用。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、皮膚外用剤組成物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　加齢によって人の皮膚にはシワが多くなる。これは皮膚の老化現象の一部であり、皮膚
組織の変化、紫外線を浴びた影響など複数の因子に左右される。
　従来、皮膚のシワを目立たなくするためのスキンケア商品などが検討されているが、そ
の改善効果は極めて低く、シワの悩みを持つ女性の満足度は得られていなかった。
　一方、化粧膜の均一性や化粧料の持ちを向上させることを目的として、膜形成性ポリマ
ーを配合した化粧料が知られている。例えば、特許文献１には、ポリシクロオレフィン重
合体の骨格に所定の官能基を導入した膜形成性ポリマーを含有する化粧料が、化粧もちや
感触が良好であることが記載されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２０１２－１７３１７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　しかしながら、膜形成性ポリマーを含有する化粧料では、シワ改善効果が十分ではなく
、ギラつきがある不自然な仕上がりになり、塗膜と素肌の境目が目立ちやすいという課題
があった。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　本発明者らは、特定の膜形成性ポリマーに、特定屈折率の無機粉体を、特定の割合で組
合わせて用いることにより、高い収縮性を維持して、シワを改善するとともに、ギラつき
を抑制して、自然でマットな仕上がりが得られ、塗膜と素肌の境目が目立ちにくい皮膚外
用剤組成物が得られることを見出し、本発明を完成した。
【０００６】
　本発明は、次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
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（Ａ）シリコーン構造を有するポリマーであって、下記方法（１）により測定される変形
割合が０．３以上１以下であり、かつ、下記方法（２）により行われる円筒形マンドレル
法による耐屈曲性試験において、該ポリマーの膜にクラックが発生しない円筒形マンドレ
ルの最小直径が２ｍｍ以上２５ｍｍ以下であるポリマー　１～３０質量％、
　方法（１）：前記ポリマーの１０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液を調製する。該
溶液０．００５ｇを、幅２０ｍｍ×長さ１００ｍｍ×厚さ０．０３ｍｍのポリエチレンシ
ートの片面に、短辺の一端から長さ方向に向けて幅２０ｍｍ×長さ５０ｍｍの範囲に塗布
し、４０℃に設定した恒温槽中で１０分乾燥させる。前記溶液を塗布した部分のポリエチ
レンシートの長さをＬ１、乾燥後に収縮により変形した部分のポリエチレンシートの長さ
をＬ２とし、Ｌ２／Ｌ１の値を変形割合とする。
　方法（２）：前記ポリマーの３０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液を調製する。該
溶液を、２００μｍのアプリケーターを用いて幅５０ｍｍ×長さ１００ｍｍ×厚さ０．１
ｍｍのポリエチレンテレフタレートフィルムに塗布し、４０℃に設定した恒温槽中で１２
０分乾燥させて試験片を作製する。該試験片を用いて、ＪＩＳ　Ｋ５６００－５－１：１
９９９で規定する円筒形マンドレル法に準拠して耐屈曲性試験を行い、該試験片上のポリ
マー膜にクラックが発生しない円筒形マンドレルの最小直径を求める。
（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油、
（Ｃ）粉体
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～５０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に０．１～３０質量％含有する皮膚外用剤組成物に関する。
【発明の効果】
【０００７】
　本発明の皮膚外用剤組成物は、皮膚のシワを改善することができるとともに、ギラつき
が抑制され、きめが細かく、自然でマットな均一な仕上がりが得られ、塗膜と素肌の境目
が目立ちにくいものである。
　本明細書において「皮膚のシワ」とは、皮膚のたるみによって現れる形状の変化であり
、皮膚表面に現れる凹凸及び筋目を意味する。皮膚のシワは口の回り、目の周り、額、首
、体等に現れやすい。小さな筋目が小ジワ、大きな筋目が大ジワであり、大ジワは法令線
、頬等の毛穴流れで発生する。本発明の皮膚外用剤組成物は、いずれのシワも目立たなく
する効果を奏し、特に、法令線のような大ジワであっても非侵襲で改善できる。
【図面の簡単な説明】
【０００８】
【図１】方法（１）によるポリマーの変形割合（Ｌ２／Ｌ１）の評価方法の説明図である
。
【図２】実施例において、シワ改善効果を評価するときに、各皮膚外用剤組成物を塗布す
る形態を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【０００９】
＜成分（Ａ）＞
　本発明で用いる成分（Ａ）は、シリコーン構造を有するポリマーであって、前記方法（
１）により測定される変形割合が０．３以上１以下であり、かつ、前記方法（２）により
行われる円筒形マンドレル法による耐屈曲性試験において、該ポリマーの膜にクラックが
発生しない円筒形マンドレルの最小直径が２ｍｍ以上２５ｍｍ以下のものである。
　成分（Ａ）が方法（１）により測定される上記変形割合を満たすことにより、例えば成
分（Ａ）であるポリマーを含有する組成物をシワ周辺部の皮膚に塗布するなどして適用し
、次いで該組成物を乾燥させた際に、該ポリマーを含む膜の収縮とともに該膜に密着した
皮膚表面が収縮する。この作用により、シワを生じている部分の皮膚が伸ばされるので、
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シワを目立たなくすることができる。
【００１０】
　前記方法（１）による成分（Ａ）の変形割合（Ｌ２／Ｌ１）の評価方法を、図１を参照
して説明する。まず、組成物に使用する成分（Ａ）の１０質量％ヘキサメチルジシロキサ
ン溶液を調製する。この溶液０．００５ｇを、図１（ａ）に示す、幅（Ｗ）２０ｍｍ×長
さ（Ｌ０）１００ｍｍ×厚さ０．０３ｍｍのポリエチレンシート１の片面に、ポリエチレ
ンシート１の短辺の一端１ａから長さ方向に向けて幅２０ｍｍ×長さ５０ｍｍの範囲（図
１（ａ）に示す２の部分）に塗布し、４０℃に設定した恒温槽中で１０分乾燥させる。図
１（ｂ）は、前記溶液を塗布したポリエチレンシート１を乾燥した後、その一部が成分（
Ａ）であるポリマーの収縮により変形（カール）したポリエチレンシートの模式図である
。
　乾燥後のポリエチレンシート（図１（ｂ））において、溶液を塗布した部分のポリエチ
レンシートの長さをＬ１（５０ｍｍ）、乾燥後に収縮により変形した部分のポリエチレン
シートの長さをＬ２とし、Ｌ２／Ｌ１を算出して、この値を変形割合とする。Ｌ２はポリ
エチレンシート１の２本の長辺上で計測した値の平均値とする。Ｌ２／Ｌ１の値が大きい
ほど、乾燥による該ポリマーの収縮量が大きいことを示し、Ｌ２／Ｌ１の上限は１である
。
【００１１】
　皮膚のシワを伸ばして目立たなくさせる観点から、成分（Ａ）の前記方法（１）により
評価される変形割合Ｌ２／Ｌ１は、０．３以上であり、好ましくは０．５以上、より好ま
しくは０．６以上、更に好ましくは０．７以上、より更に好ましくは０．８以上、より更
に好ましくは０．８５以上、より更に好ましくは０．９以上、より更に好ましくは０．９
５以上であり、上限は１である。
　当該変形割合は、具体的には実施例に記載の方法で評価することができる。
【００１２】
　また、成分（Ａ）は耐屈曲性に優れ、前記方法（２）により行われる円筒形マンドレル
法による耐屈曲性試験において、成分（Ａ）であるポリマーの膜にクラックが発生しない
円筒形マンドレルの最小直径が２ｍｍ以上２５ｍｍ以下である。これにより、成分（Ａ）
を含む組成物により形成される膜はひび割れを起こしにくく、かつ、皮膚形状に追従した
状態で収縮しやすくなる。
　上記円筒形マンドレルの最小直径が小さいほど耐屈曲性が良好であることを意味する。
前記ポリマーを含む膜が収縮する際の該膜と皮膚表面との十分な密着性を得る観点から、
当該最小直径は２５ｍｍ以下、好ましくは２０ｍｍ以下、より好ましくは１２ｍｍ以下、
更に好ましくは８ｍｍ以下、より更に好ましくは６ｍｍ以下、より更に好ましくは５ｍｍ
以下である。一方で、皮膚のシワを伸ばして目立たなくさせるために十分な強度及び形状
制御効果を付与する観点から、クラックが発生しない円筒形マンドレルの最小直径は、２
ｍｍ以上、好ましくは３ｍｍ以上である。当該円筒形マンドレルの最小直径の具体的範囲
は、２～２５ｍｍ、好ましくは２～２０ｍｍ、より好ましくは２～１２ｍｍ、更に好まし
くは２～８ｍｍ、より更に好ましくは３～６ｍｍ、より更に好ましくは３～５ｍｍである
。
　当該耐屈曲性は、ＪＩＳ　Ｋ５６００－５－１：１９９９で規定するタイプ１の折り曲
げ試験装置を用いて、具体的には実施例に記載の方法で評価することができる。
【００１３】
　また、成分（Ａ）の、前記方法（２）により求められるマンドレルの最小直径（ｍｍ）
に対する、前記方法（１）により求められる変形割合の比率［（変形割合）／（マンドレ
ルの最小直径）］は、皮膚のシワ改善効果の観点から、好ましくは０．０１以上、より好
ましくは０．０２以上、更に好ましくは０．１０以上、より更に好ましくは０．１５以上
であり、皮膚のシワを伸ばして目立たなくさせるために十分な強度及び形状制御効果を付
与する観点から、好ましくは０．５以下、より好ましくは０．４以下である。前記比率の
具体的範囲は、好ましくは０．０１～０．５、より好ましくは０．０２～０．５、さらに
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好ましくは０．１０～０．５、より更に好ましくは０．１５～０．５、より更に好ましく
は０．１５～０．４である。
【００１４】
　本発明において、「シリコーン構造」とは、下記一般式（Ｉ）で表される構造をいう。
【００１５】
【化１】

【００１６】
　一般式（Ｉ）中、Ｒ1はそれぞれ独立に炭素数１以上１２以下の炭化水素基であり、ｐ
は１以上の整数である。適用した際に皮膚のシワを伸ばして目立たなくさせ、十分なシワ
改善効果を得る観点（以下、「皮膚のシワ改善効果」ともいう）及び汎用性の観点から、
Ｒ1は好ましくは炭素数１以上１２以下のアルキル基又は炭素数６以上１２以下のアリー
ル基であり、より好ましくは炭素数１以上１２以下のアルキル基又はフェニル基、更に好
ましくは炭素数１以上３以下のアルキル基、より更に好ましくはメチル基である。
【００１７】
　成分（Ａ）であるポリマーはシリコーン構造を有していればよく、シリコーン構造のみ
からなるポリマーでもよいが、前記所定の特性を有するポリマーとする観点では、一部に
シリコーン構造を有するポリマーであることが好ましい。
　一部にシリコーン構造を有するポリマーである場合、該シリコーン構造はポリマー中、
主鎖、側鎖のいずれに存在していてもよく、前記所定の特性を有するポリマーとする観点
では、側鎖に存在していることが好ましい。
　シリコーン構造がポリマー主鎖に存在する場合、その結合形態にも特に制限はなく、例
えば、シリコーン構造がポリマー主鎖の末端に存在していてもよいし、ポリマー主鎖中に
シリコーン構造がブロック状又はランダム状に結合した共重合ポリマーであってもよい。
また、シリコーン構造を有する化合物によりグラフト変性されたポリマーも用いることが
できる。
【００１８】
　本発明に用いられる成分（Ａ）としては、シリコーン変性ポリマーが好ましく、その具
体例としては、シリコーン変性ポリノルボルネン等のノルボルナン構造含有シリコーン変
性ポリマー；シリコーン変性プルラン；トリアルキルシロキシケイ酸、フッ素変性アルキ
ルシロキシケイ酸、フェニル変性アルキルシロキシケイ酸等のシリコーン構造含有ケイ酸
化合物；シリコーンデンドリマーなどが挙げられる。
【００１９】
（ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマー）
　本発明において、ノルボルナン構造とは、下記式で示される構造を意味する。ノルボル
ナン構造含有シリコーン変性ポリマーは、ポリマー中の任意の部位に該式で示される構造
を有するシリコーン変性ポリマーであればよい。
【００２０】

【化２】

【００２１】
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーとしては、下記一般式（１）又は（２）
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で表される繰り返し単位を有するポリマーが挙げられる。
【００２２】
【化３】

【００２３】
　式中、Ｒ2はそれぞれ独立に炭素数１以上１２以下のアルキル基であり、Ｘは下記式（
ｉ）で表される基である。ａは１以上３以下の整数であり、ｂは０以上２以下の整数であ
る。
【００２４】
【化４】

【００２５】
　式中、Ｒ1は前記と同じであり、ｃは１以上５以下の整数である。
【００２６】

【化５】
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【００２７】
　式中、Ｒ1、Ｒ2及びｂは前記と同じであり、ｄは２以上５以下の整数である。
【００２８】
　前記一般式（１）中、Ｒ2はそれぞれ独立に炭素数１以上１２以下のアルキル基であり
、皮膚のシワ改善効果の観点及び汎用性の観点から、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル
基、ブチル基、又はペンチル基が好ましく、メチル基がより好ましい。
　Ｘは前記式（ｉ）で表される基であり、式（ｉ）中、Ｒ1はそれぞれ独立に炭素数１以
上１２以下の炭化水素基である。皮膚のシワ改善効果の観点及び汎用性の観点から、Ｒ1

は好ましくは炭素数１以上１２以下のアルキル基又は炭素数６以上１２以下のアリール基
であり、より好ましくは炭素数１以上１２以下のアルキル基又はフェニル基、更に好まし
くは炭素数１以上３以下のアルキル基、より更に好ましくはメチル基である。ｃは１以上
５以下の整数であり、汎用性の観点から、ｃ＝１が好ましい。すなわちＸは、好ましくは
トリメチルシロキシ基である。
　ａは１以上３以下の整数であり、例えばａ＝２の繰り返し単位とａ＝３の繰り返し単位
が混合して存在する重合体であってよい。汎用性の観点から、ａは３であることが好まし
い。ｂは０以上２以下の整数であり、同様の観点から、好ましくは０、１又はこれらの組
み合わせであり、０がより好ましい。
【００２９】
　前記一般式（２）中、Ｒ1、Ｒ2及びｂは前記と同じである。ｄは２以上５以下の整数で
あり、汎用性の観点から、ｄ＝２が好ましい。一般式（２）における環状シリコーン構造
は、同様の観点から、Ｒ1及びＲ2がメチル基であり、ｄが２又は３であることが好ましい
。すなわち一般式（２）における環状シリコーン構造は、好ましくは下記式（４）又は（
５）で示される構造である。
【００３０】
【化６】

【００３１】
　皮膚のシワ改善効果の観点から、ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマー中の前
記一般式（１）又は（２）で表される繰り返し単位の割合は、該ポリマー中の全繰り返し
単位数のうち、好ましくは１０％以上、より好ましくは３０％以上、更に好ましくは５０
％以上である。また、上限は１００％であり、好ましくは９５％以下、より好ましくは９
０％以下、更に好ましくは７０％以下である。ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリ
マー中の前記一般式（１）又は（２）で表される繰り返し単位数の具体的範囲は、該ポリ
マー中の全繰り返し単位数のうち、好ましくは１０～１００％、より好ましくは１０～９
５％、更に好ましくは３０～９０％、より更に好ましくは５０～７０％である。
【００３２】
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーは、前記一般式（１）又は（２）で表さ
れる繰り返し単位に加えて、下記一般式（３）で表される繰り返し単位を有してもよい。
【００３３】
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【化７】

【００３４】
　式中、Ｒ3～Ｒ6はそれぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、炭素数１以上１０以下の
、アルキル基、アルケニル基、シクロアルキル基、アリール基、アルコキシ基、アリール
オキシ基及びハロゲン化炭化水素基から選ばれる置換基、又は、オキセタニル基、アルコ
キシカルボニル基、ポリオキシアルキレン基、ポリグリセリル基、又はアルコキシシリル
基である。Ｒ3～Ｒ6から選ばれる２つの基は、互いに結合して脂環構造、芳香環構造、カ
ルボイミド基又は酸無水物基を形成していてもよい。ｂは前記と同じである。
【００３５】
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマー中の上記一般式（３）で表される繰り返
し単位の割合は、皮膚のシワ改善効果の観点から、該ポリマー中の全繰り返し単位数のう
ち、好ましくは９０％以下、より好ましくは７０％以下、更に好ましくは５０％以下であ
る。また上記一般式（３）で表される繰り返し単位を含む場合、その割合は、該ポリマー
中の全繰り返し単位数のうち、好ましくは５％以上、より好ましくは１０％以上、更に好
ましくは３０％以上である。ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマー中の前記一般
式（３）で表される繰り返し単位数の具体的範囲は、該ポリマー中の全繰り返し単位数の
うち、好ましくは５～９０％、より好ましくは１０～７０％、更に好ましくは３０～５０
％である。
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマー中の上記一般式（１）～（３）で表され
る繰り返し単位の割合は、1Ｈ－ＮＭＲ測定により求めることができる。
【００３６】
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーとしては、シリコーン変性ポリノルボル
ネンが好ましく、より好ましくは下記式（６）で表されるシリコーン変性ポリノルボルネ
ンである。
【００３７】

【化８】

【００３８】
　式中、ｅ、ｆは繰り返し単位数であり、それぞれ独立に１以上の整数である。
　皮膚のシワ改善効果の観点から、一般式（６）中のｅとｆの割合は、好ましくはｅ／ｆ
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＝２０／８０～９０／１０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）、より好ましくは３０／７０～８０／２０
（ｍｏｌ／ｍｏｌ）、更に好ましくは５０／５０～７０／３０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）である
。
【００３９】
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーの数平均分子量Ｍｎは、収縮性と耐屈曲
性とを両立する観点及び皮膚のシワ改善効果の観点から、好ましくは５万以上、より好ま
しくは１０万以上、更に好ましくは２０万以上であり、好ましくは２００万以下、より好
ましくは１５０万以下、更に好ましくは８０万以下、より更に好ましくは６０万以下であ
る。ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーの数平均分子量Ｍｎの具体的範囲は、
好ましくは５万～２００万、より好ましくは１０万～１５０万、更に好ましくは２０万～
８０万、より更に好ましくは２０万～６０万である。
　当該ポリマーの数平均分子量Ｍｎは、ポリスチレンを標準物質としたゲルろ過クロマト
グラフィー（ＧＰＣ）法により測定でき、具体的には実施例に記載の方法により測定でき
る。
【００４０】
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーは、例えば、ノルボルナン構造を含有す
るか又はノルボルナン構造を形成し得るシリコーン変性環状オレフィンモノマーを公知の
方法で付加重合させて得られる。
　例えば、前記一般式（１）又は（２）で表される繰り返し単位を有するノルボルナン構
造含有シリコーン変性ポリマーであれば、下記一般式（１ａ）又は（２ａ）で表される環
状オレフィンモノマーを付加重合させて得ることができる。さらに、下記一般式（３ａ）
で表される環状オレフィンモノマーを共重合させてもよい。
【００４１】
【化９】

【００４２】
　式中、Ｒ1はそれぞれ独立に炭素数１以上１２以下のアルキル基であり、Ｘは下記式（
ｉ）で表される基である。ａは１以上３以下の整数であり、ｂは０以上２以下の整数であ
る。
【００４３】

【化１０】

【００４４】
　式中、Ｒ2はそれぞれ独立に炭素数１以上１２以下の炭化水素基であり、ｃは１以上５
以下の整数である。
【００４５】



(11) JP 2021-107383 A 2021.7.29

10

20

30

40

50

【化１１】

【００４６】
　式中、Ｒ1、Ｒ2及びｂは前記と同じであり、ｄは２以上５以下の整数である。
【００４７】

【化１２】

【００４８】
　式中、Ｒ3～Ｒ6はそれぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、炭素数１以上１０以下の
、アルキル基、アルケニル基、シクロアルキル基、アリール基、アルコキシ基、アリール
オキシ基及びハロゲン化炭化水素基から選ばれる置換基、又は、オキセタニル基、アルコ
キシカルボニル基、ポリオキシアルキレン基、ポリグリセリル基、又はアルコキシシリル
基である。Ｒ3～Ｒ6から選ばれる２つの基は、互いに結合して脂環構造、芳香環構造、カ
ルボイミド基又は酸無水物基を形成していてもよい。ｂは前記と同じである。
【００４９】
　上記一般式（３ａ）で表される環状オレフィンモノマーを共重合させる場合、その使用
量は、皮膚のシワ改善効果の観点から、重合に使用する全モノマーを１００モル％として
、好ましくは９０モル％以下、より好ましくは７０モル％以下、更に好ましくは５０モル
％以下であり、また、好ましくは５モル％以上、より好ましくは１０モル％以上、更に好
ましくは３０モル％以上である。
【００５０】
　前記式（６）で表されるシリコーン変性ポリノルボルネンは、下記式（６ａ）で表され
るトリス（トリメチルシロキシ）シリルノルボルネンと、ノルボルネンとを付加重合させ
て得ることができる。
【００５１】
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【００５２】
　皮膚のシワ改善効果の観点から、トリス（トリメチルシロキシ）シリルノルボルネンと
、ノルボルネンとの共重合比は、好ましくは２０／８０～９０／１０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）
、より好ましくは３０／７０～８０／２０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）であり、更に好ましくは５
０／５０～７０／３０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）である。
【００５３】
　なお、前記一般式（１）～（３）、及び前記式（６）において示される繰り返し単位は
、いずれも原料モノマーである環状オレフィンモノマーの２，３－付加構造単位を示すも
のであるが、該環状オレフィンモノマーの付加重合による２，７－付加構造単位となって
いるものが含まれていてもよい。
【００５４】
　ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーとしては、ノルボルネン／トリス（トリ
メチルシロキシ）シリルノルボルネン）コポリマーが好ましく、ＩＮＣＩ名（Ｉｎｔｅｒ
ｎａｔｉｏｎａｌ　Ｃｏｓｍｅｔｉｃ　Ｉｎｇｒｅｄｉｅｎｔ　Ｄｉｃｔｉｏｎａｒｙ　
ａｎｄ　Ｈａｎｄｂｏｏｋ，第１６版，第２巻，２０１６年，ｐ．２２７４）：ＮＯＲＢ
ＯＲＮＥＮＥ／ＴＲＩＳ（ＴＲＩＭＥＴＨＹＬＳＩＬＯＸＹ）ＳＩＬＹＬＮＯＲＢＯＲＮ
ＥＮＥ　ＣＯＰＯＬＹＭＥＲで表記される化合物である。
　市販のノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーとしては、信越化学工業社製「Ｎ
ＢＮ－３０－ＩＤ」（ノルボルネン／トリス（トリメチルシロキシ）シリルノルボルネン
）コポリマーのイソドデカン溶液）等が挙げられる。
【００５５】
（シリコーン変性プルラン）
　シリコーン変性プルランとしては、側鎖にシリコーン構造を有するプルランが挙げられ
、具体的には、皮膚のシワ改善効果の観点及び汎用性の観点から、プルラン中のＯＨ基の
水素原子の少なくとも一部が下記一般式（７）で表される基で置換されたシリコーン変性
プルランが好ましい。
【００５６】

【化１４】

【００５７】
　式中、Ｚ1は単結合又は２価の有機基である。Ｒ2、Ｘ、ａは前記と同じであり、同様の
観点から、Ｘは好ましくはトリメチルシロキシ基、ａは好ましくは３である。
【００５８】
　一般式（７）において、同様の観点から、Ｚ1は２価の有機基であることが好ましく、
下記一般式（８）又は（９）で表される２価の基がより好ましく、下記一般式（９）で表
される２価の基がより好ましい。
【００５９】
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【化１５】

【００６０】
　式中、Ｒ11は炭素数１以上１０以下のアルキレン基であり、メチレン基、エチレン基、
トリメチレン基、プロピレン基、ブチレン基等が例示される。同様の観点から、これらの
中でもエチレン基、トリメチレン基、プロピレン基が好ましく、トリメチレン基又はプロ
ピレン基がより好ましい。
【００６１】
　市販のシリコーン変性プルランとしては、信越化学工業社製「ＴＳＰＬ－３０－ＩＤ」
（トリ（トリメチルシロキシ）シリルプロピルカルバミド酸プルランのイソドデカン溶液
）、「ＴＳＰＬ－３０－Ｄ５」（トリ（トリメチルシロキシ）シリルプロピルカルバミド
酸プルランのシクロペンタシロキサン溶液）等が挙げられる。
【００６２】
（シリコーン構造含有ケイ酸化合物）
　本発明に用いられるシリコーン構造含有ケイ酸化合物としては、末端にシリコーン構造
を有するシリケート化合物が挙げられ、例えば、トリアルキルシロキシケイ酸、フッ素変
性アルキルシロキシケイ酸、フェニル変性アルキルシロキシケイ酸等が挙げられる。
　トリアルキルシロキシケイ酸におけるアルキル基は、皮膚のシワ改善効果の観点及び汎
用性の観点から、好ましくは炭素数１以上１０以下、より好ましくは炭素数１以上４以下
であり、更に好ましくはメチル基である。トリアルキルシロキシケイ酸の具体例としては
トリメチルシロキシケイ酸が挙げられる。
　フッ素変性アルキルシロキシケイ酸としては、トリアルキルシロキシケイ酸中のアルキ
ル基の少なくとも一部の水素原子がフッ素原子に置換された化合物が挙げられる。その具
体例としては、トリフルオロプロピルジメチルシロキシケイ酸、トリフルオロプロピルジ
メチル／トリメチルシロキシケイ酸等が挙げられる。
　フェニル変性アルキルシロキシケイ酸としては、例えば、フェニルプロピルジメチルシ
ロキシケイ酸、フェニルプロピルジメチル／トリメチルシロキシケイ酸等が挙げられる。
【００６３】
　シリコーン構造含有ケイ酸化合物の中でも、皮膚のシワ改善効果の観点からは、トリア
ルキルシロキシケイ酸及びフッ素変性アルキルシロキシケイ酸からなる群から選ばれる１
種以上が好ましい。
【００６４】
　市販のシリコーン構造含有ケイ酸化合物としては、信越化学工業社製「ＫＦ－７３１２
Ｊ」、「ＫＦ－７３１２Ｋ」、「ＫＦ－７３１２Ｔ」、「ＫＦ－７３１２Ｌ」、「Ｘ－２
１－５２４９」、「Ｘ－２１－５２５０」、「ＫＦ－９０２１」、「Ｘ－２１－５５９５
」、「Ｘ－２１－５６１６」、「ＫＦ－９０２１Ｌ」、「Ｘ－２１－５２４９Ｌ」、「Ｘ
－２１－５２５０Ｌ」等のトリメチルシロキシケイ酸（溶液）、モメンティブ・パフォー
マンス・マテリアルズ・ジャパン合同会社製「ＸＳ６６－Ｂ８２２６」（トリフルオロプ
ロピルジメチル／トリメチルシロキシケイ酸のシクロペンタシロキサン溶液）、「ＸＳ６
６－Ｂ８６３６」（トリフルオロプロピルジメチル／トリメチルシロキシケイ酸のジメチ
コン溶液）、「ＳｉｌＳｈｉｎｅ１５１」（フェニルプロピルジメチルシロキシケイ酸）
等を用いることができる。
【００６５】
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　シリコーンデンドリマーとしては、例えば、シロキサンデンドリマー構造を側鎖に有す
るビニル系ポリマーが挙げられる。シロキサンデンドリマー構造は、皮膚のシワ改善効果
の観点及び汎用性の観点から、具体的には下記一般式（１０）で表される基であることが
好ましい。
【００６６】
【化１６】

【００６７】
　式中、Ｒ1は前記と同じである。Ｚ2は単結合又は２価の有機基である。Ｘ1はｉ＝１と
した場合の下記一般式（１１）で表される基であり、ｉは該基の階層を示す１以上１０以
下の整数である。
【００６８】
【化１７】

【００６９】
　式中、Ｒ1は前記と同じであり、Ｒ12は炭素数１以上１０以下のアルキル基である。Ｚ3

は炭素数２以上１０以下のアルキレン基である。Ｘi+1は水素原子、炭素数１以上１０以
下のアルキル基、アリール基又は一般式（１１）で表される基であり、ａiは０以上３以
下の整数である。
【００７０】
　一般式（１０）において、Ｚ2は単結合又は２価の有機基であり、汎用性の観点から、
２価の有機基であることが好ましく、下記一般式（１２）、（１３）又は（１４）で表さ
れる２価の基がより好ましい。
【００７１】
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【化１８】

【００７２】
　式中、Ｒ13は炭素数１以上１０以下のアルキレン基であり、メチレン基、エチレン基、
トリメチレン基、プロピレン基、ブチレン基等が例示され、汎用性の観点から、エチレン
基、トリメチレン基、又はプロピレン基が好ましい。Ｒ14は炭素数１以上１０以下のアル
キル基であり、メチル基、エチル基、プロピル基、ブチル基が例示され、同様の観点から
、メチル基が好ましい。Ｒ15は炭素数１以上１０以下のアルキレン基であり、メチレン基
、エチレン基、トリメチレン基、プロピレン基、ブチレン基等が例示され、同様の観点か
ら、エチレン基が好ましい。ｑは０以上４以下の整数であり、ｒは０又は１である。
【００７３】
　上記のシロキサンデンドリマー構造を側鎖に有するビニル系ポリマー（以下、単に「ビ
ニル系ポリマー」ともいう）としては、下記一般式（１５）で表される単量体由来の繰り
返し単位を有するポリマーが挙げられる。
【００７４】

【化１９】

【００７５】
　式中、Ｒ1及びＸ1は前記と同じである。Ｙはビニル結合を含む基であり、例えば、ビニ
ル基、２－アクリロイルオキシエチル基、３－アクリロイルオキシプロピル基、２－メタ
クリロイルオキシエチル基、３－メタクリロイルオキシプロピル基、４－ビニルフェニル
基、３－ビニルフェニル基、４－（２－プロペニル）フェニル基、３－（２－プロペニル
）フェニル基、２－（４－ビニルフェニル）エチル基、２－（３－ビニルフェニル）エチ
ル基、アリル基、５－ヘキセニル基が挙げられる。これらのうち、汎用性の観点から、好
ましくは（メタ）アクリロイル基又はビニル基、より好ましくは（メタ）アクリロイル基
である。
【００７６】
　当該ビニル系ポリマーは、前記一般式（１５）で表される単量体以外のビニル系単量体
に由来する繰り返し単位をさらに含んでもよい。当該ビニル系単量体としては、ビニル結
合を含む基を有しかつ前記一般式（１５）で表される単量体以外の単量体であり、例えば
、（メタ）アクリル酸、アルキル（メタ）アクリレート、ヒドロキシアルキル（メタ）ア
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クリレート、芳香環含有（メタ）アクリレート、脂肪酸ビニルエステル、（メタ）アクリ
ルアミド、スチレン又はその誘導体等が挙げられ、これらを１種又は２種以上用いること
ができる。これらの中でも、汎用性の観点から、（メタ）アクリル酸、アルキル（メタ）
アクリレート、ヒドロキシアルキル（メタ）アクリレート、芳香環含有（メタ）アクリレ
ート等の（メタ）アクリル系単量体が好ましい。
【００７７】
　ビニル系ポリマー中の、前記一般式（１５）で表される単量体由来の繰り返し単位の含
有量は、皮膚のシワ改善効果の観点から、該ビニル系ポリマー中の全繰り返し単位に対し
、好ましくは０．１質量％以上、より好ましくは１０質量％以上、更に好ましくは２０質
量％以上である。また、上限は１００質量％である。
【００７８】
　前記ビニル系ポリマーは、アクリル系ポリマーであることがより好ましい。すなわち、
好ましいシリコーンデンドリマーとしては、シロキサンデンドリマー構造を側鎖に有する
アクリル系ポリマー（以下、「アクリルシリコーンデンドリマー」ともいう）である。ア
クリルシリコーンデンドリマーは、前記一般式（１５）において、Ｙが（メタ）アクロイ
ル基である単量体由来の繰り返し単位を有するポリマーであり、一般式（１５）で表され
る単量体以外の（メタ）アクリル系単量体に由来する繰り返し単位をさらに含んでもよい
。
【００７９】
　市販のシリコーンデンドリマーとしては、東レ・ダウコーニング社製「ＦＡ　４００１
　ＣＭ　Ｓｉｌｉｃｏｎｅ　Ａｃｒｙｌａｔｅ」（アクリレート－ポリトリメチルシロキ
シメタクリレート共重合体のシクロペンタシロキサン溶液）、「ＦＡ　４００２　ＩＤ　
Ｓｉｌｉｃｏｎｅ　Ａｃｒｙｌａｔｅ」（アクリレート－ポリトリメチルシロキシメタク
リレート共重合体のイソドデカン溶液）等のアクリルシリコーンデンドリマーが挙げられ
る。
【００８０】
　成分（Ａ）としては、上記ポリマーの中でも、皮膚のシワ改善効果の観点からは、シリ
コーン変性ポリノルボルネン、シリコーン変性プルラン、トリメチルシロキシケイ酸、ト
リフルオロプロピルジメチル／トリメチルシロキシケイ酸、及びアクリルシリコーンデン
ドリマーからなる群から選ばれる１種以上が好ましく、シリコーン変性ポリノルボルネン
、シリコーン変性プルラン、トリメチルシロキシケイ酸、及びトリフルオロプロピルジメ
チル／トリメチルシロキシケイ酸からなる群から選ばれる１種以上がより好ましく、皮膚
のシワ改善効果及び耐屈曲性の観点からは、シリコーン変性ポリノルボルネン及びシリコ
ーン変性プルランからなる群から選ばれる１種以上が更に好ましく、シリコーン変性ポリ
ノルボルネンがより更に好ましい。
【００８１】
　成分（Ａ）は、１種又は２種以上を組合わせて用いることができ、含有量は、皮膚のシ
ワ改善効果の観点から、全組成中に１質量％以上であり、２質量％以上が好ましく、４質
量％以上がより好ましく、５質量％以上が更に好ましく、３０質量％以下であり、２５質
量％以下が好ましく、２０質量％以下がより好ましく、１８質量％以下が更に好ましい。
また、成分（Ａ）の含有量は、全組成中に１～３０質量％であり、２～２５質量％が好ま
しく、４～２０質量％がより好ましく、５～１８質量％が更に好ましい。
【００８２】
＜成分（Ｂ）＞
　本発明で用いる成分（Ｂ）は、１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮
発率が１４％以上である揮発性油である。成分（Ｂ）を含有させると、成分（Ａ）を含有
する組成物の乾燥速度が向上することにより乾燥過程での成分（Ａ）の収縮が加速して、
皮膚のシワを伸ばして目立たなくする効果がより向上する。
　上記効果を得る観点から、成分（Ｂ）は、１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分
乾燥後の揮発率が、好ましくは１８％以上、より好ましくは２５％以上、更に好ましくは
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３０％以上、より更に好ましくは４５％以上、より更に好ましくは６５％以上、より更に
好ましくは８０％以上、より更に好ましくは９５％以上である。また、上限は１００％で
ある。
　成分（Ｂ）の揮発率は、試料０．５ｇを直径４０ｍｍのガラス製シャーレに入れ、１気
圧下、６０％Ｒ．Ｈ．の環境下で、４０℃にて３０分静置して乾燥させて、乾燥前の試料
質量をＷ0（ｇ）、乾燥後の試料質量をＷ1（ｇ）とし、｛（Ｗ0－Ｗ1）／Ｗ0｝×１００
の値として求める。この値が大きいほど揮発速度が速く、乾燥しやすいことを意味する。
　なお、成分（Ｂ）として２種以上の揮発性油を用いてもよい。
　上記揮発率は、具体的には実施例に記載の方法で測定できる。
【００８３】
　成分（Ｂ）としては、皮膚のシワ改善効果を高める観点から、炭化水素油及びシリコー
ン油から選ばれる１種以上であって、かつ揮発率が上記範囲となる油剤が挙げられる。こ
れらの中でも、イソドデカン（揮発率３３％）、ヘキサメチルジシロキサン（揮発率１０
０％）、メチルトリメチコン、及び、２５℃における動粘度が２ｃＳｔ以下のジメチルポ
リシロキサンからなる群から選ばれる１種以上が好ましい。なお当該動粘度は、例えばウ
ベローデ粘度計を用いて測定できる。
　皮膚のシワ改善効果を高める観点から、成分（Ｂ）は、より好ましくは、イソドデカン
、ヘキサメチルジシロキサン、及び、２５℃における動粘度が１．５ｃＳｔ以下のジメチ
ルポリシロキサンからなる群から選ばれる１種以上であり、更に好ましくは、ヘキサメチ
ルジシロキサン、及び、２５℃における動粘度が１ｃＳｔ以下のジメチルポリシロキサン
からなる群から選ばれる１種以上であり、より更に好ましくは、ヘキサメチルジシロキサ
ンである。
【００８４】
　ヘキサメチルジシロキサン、及び、２５℃における動粘度が２ｃＳｔ以下のジメチルポ
リシロキサンの市販品としては、信越化学工業社製の「ＫＦ－９６Ｌ－０．６５ｃｓ」（
ヘキサメチルジシロキサン）、「ＴＭＦ１．５」、「ＫＦ－９６Ｌ－１ｃｓ」（オクタメ
チルトリシロキサン）、「ＫＦ－９６Ｌ－１．５ｃｓ」、「ＫＦ－９６Ｌ－２ｃｓ」、東
レ・ダウコーニング社製の「ＳＨ２００Ｃ　Ｆｌｕｉｄ　１ｃｓ」、「ＳＨ２００Ｃ　Ｆ
ｌｕｉｄ　１．５ｃｓ」，モメンティブ・パフォーマンス・マテリアルズ・ジャパン合同
会社製の「ＴＳＦ４５１－０．６５」、旭化成ワッカーシリコーン社製の「ＢＥＬＳＩＬ
　ＤＭ０．６５」等が挙げられる。
【００８５】
　成分（Ｂ）は、１種又は２種以上を組合わせて用いることができ、含有量は、皮膚のシ
ワ改善効果を高める観点から、全組成中に１質量％以上であるのが好ましく、３０質量％
以上がより好ましく、５０質量％以上が更に好ましく、７０質量％以上がより更に好まし
く、７５質量％以上がより更に好ましく、９９質量％以下が好ましく、９８質量％以下が
より好ましく、９７質量％以下が更に好ましく、９４質量％以下がより更に好ましく、９
２質量％以下がより更に好ましく、９０質量％以下がより更に好ましい。また、成分（Ｂ
）の含有量は、全組成中に１～９９質量％であるのが好ましく、１～９８質量％がより好
ましく、３０～９７質量％であるのがより好ましく、５０～９４質量％であるのが更に好
ましく、７０～９２質量％がより更に好ましく、７５～９０質量％がより更に好ましい。
【００８６】
　本発明において、成分（Ｂ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｂ）は、皮膚の
シワ改善効果の観点から、０．０２以上であるのが好ましく、０．０３以上がより好まし
く、０．０４以上が更に好ましく、０．０５以上がより更に好ましく、０．１以上がより
更に好ましく、１以下が好ましく、０．７以下がより好ましく、０．４以下が更に好まし
く、０．２５以下がより更に好ましく、０．２４以下がより更に好ましい。また、成分（
Ｂ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｂ）は、０．０２～１が好ましく、０．０
３～０．７がより好ましく、０．０４～０．４が更に好ましく、０．０５～０．２５がよ
り更に好ましく、０．１～０．２４がより更に好ましい。
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【００８７】
＜成分（Ｃ）＞
　本発明で用いる成分（Ｃ）は粉体であり、有機粉体、無機粉体等のいずれでも良い。
　有機粉体としては、例えば、ポリアミド樹脂、ナイロン樹脂、ポリエステル樹脂、ポリ
エチレン樹脂、ポリ四フッ化エチレン樹脂、ポリプロピレン樹脂、ポリスチレン樹脂、ベ
ンゾグアナミン樹脂、ポリメチルベンゾグアナミン樹脂、ポリメタクリル酸メチル、ポリ
ウレタン樹脂、ビニル樹脂、フッ素樹脂、アクリル樹脂、メラミン樹脂；ジメチルシリコ
ーンを架橋したシリコーンエラストマーやポリメチルシルセスキオキサン等のシリコーン
樹脂；アクリル酸ブチル・酢酸ビニル共重合体、スチレン・アクリル酸共重合体、ジビニ
ルベンゼン・スチレン共重合体、（メタクリル酸ラウリル／ジメタクリル酸エチレングリ
コール）コポリマー等の、ポリ（メタ）アクリル酸、ポリ（メタ）アクリル酸ナトリウム
、ポリ（メタ）アクリル酸エステル、ポリ（メタ）アクリル酸アルキレングリコールから
選ばれる１種または２種以上の重合体または共重合体のパウダー等の架橋型あるいは非架
橋型の有機粉体が挙げられる。
【００８８】
　無機粉体としては、例えば、タルク、カオリン、マイカ、セリサイト、金雲母、ケイ酸
アルミニウム・マグネシウム、ケイ酸カルシウム、ケイ酸アルミニウム、ケイ酸マグネシ
ウム、ケイ酸バリウム、ケイ酸ストロンチウム、エポキシ処理アルミニウム、アルミニウ
ム末、リン酸カルシウム、無水ケイ酸、無水ケイ酸アルミニウム、パイロフェライト質ク
レー、ベントナイト、スメクタイト、モンモリロナイト、バーミキュライト、ヘクトライ
ト、ゼオライト、ハイジライト、シリカ、アルミナ、ジルコニア、酸化鉄（ベンガラ、黄
酸化鉄、黒酸化鉄、γ－酸化鉄）、黄土、黒酸化チタン、低次酸化チタン、チタン酸鉄、
酸化亜鉛、水酸化アルミニウム、酸化アルミニウム、酸化アルミニウムコバルト、酸化ク
ロム、酸化ジルコニウム、酸化チタン、酸化チタンゾル、酸化鉄・二酸化チタン焼結物、
酸化セリウム、酸化マグネシウム、水酸化クロム、チタン・二酸化チタン焼結物、チタン
酸コバルト、マンガンバイオレット、コバルトバイオレット、炭酸カルシウム、炭酸バリ
ウム、炭酸マグネシウム、タングステン酸金属塩、硫酸バリウム、焼成硫酸カルシウム（
焼セッコウ）、オキシ塩化ビスマス、カラミン、ロジン酸ナトリウム処理酸化マグネシウ
ム、弗素アパタイト、ハイドロキシアパタイト、セラミックパウダー、金属石鹸（ミリス
チン酸亜鉛、パルミチン酸カルシウム、ステアリン酸アルミニウムなど）等が挙げられ、
またこれらの２種以上の複合化粉体が挙げられる。さらに、アクリル樹脂被覆アルミニウ
ム末、酸化チタン被覆ナイロン末等の有機－無機複合化粉体などが挙げられる。
【００８９】
　また、天然繊維の粉体として、シルクパウダー、ウールパウダー、セルロースパウダー
等が挙げられる。
　真珠光沢顔料として、雲母チタン、酸化鉄被覆雲母チタン、酸化チタン被覆オキシ塩化
ビスマス、酸化チタン被覆タルク、酸化チタン被覆ガラスフレーク、魚鱗箔等が挙げられ
る。
【００９０】
　成分（Ｃ）は、ギラつきが抑制され、自然でマットな均一な仕上がりが得られ、塗膜と
素肌の境目の目立ちを抑制する観点から、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８
の無機粉体を含むものが好ましく、屈折率が１．４～１．７の無機粉体を含むものがより
好ましく、屈折率が１．４～１．６の無機粉体を含むものがさらに好ましい。
　このような無機粉体（Ｃ－１）としては、ゼオライト（屈折率１．４７～１．４９）、
シリカ（屈折率１．５４）、タルク（屈折率１．５４～１．５９）、セリサイト（屈折率
１．５８）、マイカ（屈折率１．５８）、炭酸バリウム（屈折率１．６）、硫酸バリウム
（屈折率１．６４）、ハイドロキシアパタイト（屈折率１．６５）、炭酸カルシウム（屈
折率１．６６）、アルミナ（屈折率１．７７）から選ばれる１種又は２種以上が挙げられ
、ゼオライト、シリカ、タルク、セリサイト、マイカ、炭酸バリウム、硫酸バリウム、ハ
イドロキシアパタイト、炭酸カルシウムから選ばれる１種又は２種以上を含むのが好まし
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く、シリカ、セリサイト、マイカ、硫酸バリウムから選ばれる１種又は２種以上を含むの
がより好ましい。
　成分（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体は、塗布後の肌上の塗膜の強度を損
なくことなく、塗膜と素肌の境目の目立ちを抑制する観点から、疎水化処理したものを用
いることが好ましい。
　疎水化処理としては、通常の化粧料用粉体に施されている処理であれば制限されず、シ
リコーン処理、アルコキシシラン処理、脂肪酸処理、ラウロイルリジン処理、レシチン処
理、Ｎ－アシルアミノ酸処理、金属石鹸処理、フッ素化合物処理等が挙げられる。これら
のうち、シリコーン処理が好ましい。これらの処理は、通常の方法により行うことができ
る。
【００９１】
　このような成分（Ｃ－１）の無機粉体の含有量は、皮膚のシワ改善効果を維持しつつ、
ギラつきが抑制され、自然でマットな均一な仕上がりが得られ、塗膜と素肌の境目の目立
ちを抑制する観点から、全組成中に０．１質量％以上であり、１質量％以上が好ましく、
２質量％以上がより好ましく、３質量％以上が更に好ましく、３０質量％以下であり、１
５質量％以下が好ましく、１０質量％以下がより好ましく、８質量％以下が更に好ましい
。また、成分（Ｃ－１）の含有量は、全組成中に０．１～３０質量％であり、１～１５質
量が好ましく、２～１０質量％がより好ましく、３～８質量％がより更に好ましい。
【００９２】
　本発明において、成分（Ｃ－１）に対する（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ－１）は、皮
膚のシワ改善効果を維持しつつ、ギラつきが抑制され、自然でマットな均一な仕上がりが
得られ、塗膜と素肌の境目の目立ちを抑制する観点から、１以上であるのが好ましく、５
０以下が好ましく、２２以下がより好ましく、１０以下が更に好ましく、５以下がより更
に好ましい。また、成分（Ｃ－１）に対する（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ－１）は、１
～５０が好ましく、１～２２がより好ましく、１～１０が更に好ましく、１～５がより更
に好ましい。
【００９３】
　また、成分（Ｃ）の平均粒子径は、ギラつきが抑制され、塗膜と素肌の境目の目立ちを
抑制する観点から、０．０１μｍ以上であるのが好ましく、０．１μｍ以上がより好まし
く、１μｍ以上が更に好ましく、１００μｍ以下が好ましく、３０μｍ以下がより好まし
く、１５μｍ以下が更に好ましい。また、成分（Ｃ）の粒子径は、０．０１～１００μｍ
が好ましく、０．１～３０μｍがより好ましく、１～１５μｍが更に好ましい。
　本発明において、粒子径は、電子顕微鏡観察、レーザー回折／散乱法による粒度分布測
定機によって、測定される。具体的には、レーザー回折／散乱法の場合、測定部は、乾式
で分散圧０．１barとして、レーザー回折散乱式粒度分布測定器（例えば、Sympatec 社製
、ＨＥＬＯＳ＆ＲＯＤＯＳ）で測定される。
【００９４】
　成分（Ｃ）は、１種又は２種以上を組合せて用いることができ、成分（Ｃ－１）を含む
全含有量は、仕上がりのギラつきを抑制する観点から、全組成中に０．１質量％以上であ
るのが好ましく、１質量％以上がより好ましく、２質量％以上が更に好ましく、３質量％
以上がより更に好ましく、４０質量％以下が好ましく、２０質量％以下がより好ましく、
１５質量％以下が更に好ましく、１０質量％以下がより更に好ましい。また、成分（Ｃ）
の含有量は、全組成中に０．１～４０質量％であるのが好ましく、１～２０質量がより好
ましく、２～１５質量％が更に好ましく、３～１０質量％がより更に好ましい。
【００９５】
　本発明において、成分（Ｃ）に対する（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）は、仕上がりの
ギラつきを抑制する観点から、１以上であるのが好ましく、５０以下が好ましく、２２以
下がより好ましく、１０以下が更に好ましく、５以下がより更に好ましい。また、成分（
Ｃ）に対する（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）は、１～５０が好ましく、１～２２がより
好ましく、１～１０が更に好ましく、１～５がより更に好ましい。
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【００９６】
＜その他の成分＞
　本発明の皮膚外用剤組成物は、さらに、界面活性剤を含有することができ、アニオン界
面活性剤、カチオン界面活性剤、非イオン界面活性剤、両性界面活性剤が好ましい。
　界面活性剤としては、通常の皮膚外用剤に用いられるものであれば制限されないが、揮
発性油に溶解し、べたつきを抑える観点から、非イオン界面活性剤が好ましい。
　非イオン界面活性剤としては、例えば、ソルビタン脂肪酸エステル、グリセリン脂肪酸
エステル、ポリグリセリン脂肪酸エステル、プロピレングリコール脂肪酸エステル、ポリ
エチレングリコール脂肪酸エステル、ショ糖脂肪酸エステル、ポリオキシエチレン脂肪酸
エステル、ポリオキシエチレンソルビタン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンアルキル
エーテル、ポリオキシエチレンソルビトール脂肪酸エステル、ポリオキシエチレングリセ
リン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンプロピレングリコール脂肪酸エステル、ポリオ
キシエチレンヒマシ油、ポリオキシエチレン硬化ヒマシ油、ポリオキシエチレン硬化ヒマ
シ油脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンフィトスタノールエーテル、ポリオキシエチレ
ンフィトステロースエーテル、ポリオキシエチレンコレスタノールエーテル、ポリオキシ
エチレンコレステリルエーテル、アルキルグリセリルエーテル変性シリコーン、ポリオキ
シアルキレン変性シリコーン、ポリオキシアルキレン・アルキル共変性シリコーン、ポリ
オキシアルキレン・フルオロアルキル共変性シリコーン等が挙げられる。
【００９７】
　これらのうち、水並びに水溶性成分の油中への分散・溶解性を高める観点から、アルキ
ルグリセリルエーテル変性シリコーン、ポリオキシアルキレン変性シリコーンを１種又は
２種以上含むことが好ましく、ポリオキシアルキレン変性シリコーンを含むことがより好
ましい。
　ポリオキシアルキレン変性シリコーンとしては、例えば、東レ・ダウコーニング社製の
ＳＨ３７７１Ｍ、ＳＨ３７７２Ｍ、ＳＨ３７７３Ｍ、ＳＨ３７７５Ｍ、ＳＨ３７４９、Ｄ
Ｃ５２００や、信越化学工業社製のＫＦ－６０１１、ＫＦ－６０１２、ＫＦ－６０１３、
ＫＦ－６０１５、ＫＦ－６０１６、ＫＦ６０１７、ＫＦ－６００４等の市販品を用いるこ
とができる。
【００９８】
　非イオン界面活性剤は、水並びに水溶性成分の油中への分散・溶解性を高める観点から
、ＨＬＢ値が１以上、７以下であるのが好ましく、ＨＬＢ値が２以上、６以下がより好ま
しい。
【００９９】
　ここで、ＨＬＢ（親水性－親油性のバランス〈Hydrophilic-Lipophilic Balance〉）は
、界面活性剤の全分子量に占める親水基部分の分子量を示すものであり、非イオン界面活
性剤については、グリフィン（Griffin）の式により求められるものである。
　２種以上の非イオン界面活性剤から構成される混合界面活性剤のＨＬＢは、次のように
して求められる。混合界面活性剤のＨＬＢは、各非イオン界面活性剤のＨＬＢ値をその配
合比率に基づいて相加算平均したものである。
【０１００】
　　混合ＨＬＢ＝Σ（ＨＬＢｘ×Ｗｘ）／ΣＷｘ
　　ＨＬＢｘは、非イオン界面活性剤ＸのＨＬＢ値を示す。
　　Ｗｘは、ＨＬＢｘの値を有する非イオン界面活性剤Ｘの重量（ｇ）
【０１０１】
　非イオン界面活性剤は、１種又は２種以上を組合わせて用いることができ、含有量は、
揮発性油に溶解し、べたつきを抑える観点から、全組成中に３０質量％以下であるのが好
ましく、１０質量％以下がより好ましく、５質量％以下が更に好ましく、３質量％以下が
より更に好ましく、１質量％以下がより更に好ましい。
【０１０２】
　本発明において、水の含有量は、皮膚のシワ改善効果を維持しつつ、べたつかない使用
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感を得る観点から、全組成中に５０質量％以下であるのが好ましく、３０質量％以下がよ
り好ましく、１０質量％以下が更に好ましく、５質量％以下がより更に好ましく、１質量
％以下がより更に好ましい。
【０１０３】
　本発明の皮膚外用剤組成物は、前記の成分のほか、本発明の効果を損なわない範囲で、
通常使用される各種の成分を任意で使用することができる。これらの成分としては、例え
ば、前記以外の油性成分、水溶性高分子、酸化防止剤、紫外線吸収剤、ビタミン剤、防腐
剤、ｐＨ調整剤、香料、植物エキス類、保湿剤、着色剤、冷感剤、制汗剤、殺菌剤、皮膚
賦活剤等が挙げられる。
【０１０４】
　本発明の皮膚外用剤組成物は、通常の方法により製造することができる、油性組成物、
乳化組成物等のいずれの形態にも適用することができる。製剤としては、液状、乳液状、
ペースト状、クリーム状、ジェル状、固形状、シート状等として適用することができる。
　本発明の皮膚外用剤組成物は、化粧品、医薬部外品、医薬品用途として用いることがで
き、ローション、乳液、クリーム、美容液、分散液、ジェル、軟膏、パック、ムース、エ
アゾール、パップ剤、洗浄料等のスキンケア化粧料；日やけ止め乳液、日焼け止めクリー
ム等の紫外線防御化粧料；化粧下地、ファンデーション、コンシーラー、ほお紅、アイシ
ャドウ、マスカラ、アイライナー、アイブロウ、オーバーコート剤、口紅等のメイクアッ
プ化粧料などとして適用することができる。
　本発明の皮膚外用剤組成物は、皮膚のシワ改善剤としての使用に好適である。
【０１０５】
　上述した実施形態に関し、本発明は、更に以下の組成物を開示する。
【０１０６】
＜１＞次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
（Ａ）シリコーン構造を有するポリマーであって、下記方法（１）により測定される変形
割合が０．３以上１以下であり、かつ、下記方法（２）により行われる円筒形マンドレル
法による耐屈曲性試験において、該ポリマーの膜にクラックが発生しない円筒形マンドレ
ルの最小直径が２ｍｍ以上２５ｍｍ以下であるポリマー　１～３０質量％、
　方法（１）：前記ポリマーの１０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液を調製する。該
溶液０．００５ｇを、幅２０ｍｍ×長さ１００ｍｍ×厚さ０．０３ｍｍのポリエチレンシ
ートの片面に、短辺の一端から長さ方向に向けて幅２０ｍｍ×長さ５０ｍｍの範囲に塗布
し、４０℃に設定した恒温槽中で１０分乾燥させる。前記溶液を塗布した部分のポリエチ
レンシートの長さをＬ１、乾燥後に収縮により変形した部分のポリエチレンシートの長さ
をＬ２とし、Ｌ２／Ｌ１の値を変形割合とする。
　方法（２）：前記ポリマーの３０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液を調製する。該
溶液を、２００μｍのアプリケーターを用いて幅５０ｍｍ×長さ１００ｍｍ×厚さ０．１
ｍｍのポリエチレンテレフタレートフィルムに塗布し、４０℃に設定した恒温槽中で１２
０分乾燥させて試験片を作製する。該試験片を用いて、ＪＩＳ　Ｋ５６００－５－１：１
９９９で規定する円筒形マンドレル法に準拠して耐屈曲性試験を行い、該試験片上のポリ
マー膜にクラックが発生しない円筒形マンドレルの最小直径を求める。
（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油、
（Ｃ）粉体
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～５０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に０．１～３０質量％含有する皮膚外用剤組成物。
【０１０７】
＜２＞成分（Ａ）において、前記方法（１）により評価される変形割合Ｌ２／Ｌ１が、好
ましくは０．５以上であって、０．６以上がより好ましく、０．７以上が更に好ましく、
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０．８以上がより更に好ましく、０．８５以上がより更に好ましく、０．９以上がより更
に好ましく、０．９５以上がより更に好ましい、前記＜１＞記載の皮膚外用剤組成物。
＜３＞成分（Ａ）において、前記方法（２）により行われる円筒形マンドレル法による耐
屈曲性試験において、成分（Ａ）であるポリマーの膜にクラックが発生しない円筒形マン
ドレルの最小直径が、好ましくは２０ｍｍ以下であって、１２ｍｍ以下がより好ましく、
８ｍｍ以下が更に好ましく、６ｍｍ以下がより更に好ましく、５ｍｍ以下がより更に好ま
しく、３ｍｍ以上が好ましい、前記＜１＞又は＜２＞記載の皮膚外用剤組成物。
＜４＞成分（Ａ）において、前記方法（２）により求められるマンドレルの最小直径（ｍ
ｍ）に対する、前記方法（１）により求められる変形割合の比率［（変形割合）／（マン
ドレルの最小直径）］が、好ましくは、０．０１以上であって、０．０２以上がより好ま
しく、０．１０以上が更に好ましく、０．１５以上がより更に好ましく、０．５以下が好
ましく、０．４以下がより好ましい、前記＜１＞～＜３＞のいずれか１記載の皮膚外用剤
組成物。
【０１０８】
＜５＞成分（Ａ）が、好ましくは、シリコーン変性ポリマーであって、ノルボルナン構造
含有シリコーン変性ポリマー、シリコーン変性プルラン、シリコーン構造含有ケイ酸化合
物、シリコーンデンドリマーがより好ましい、前記＜１＞～＜４＞のいずれか１記載の皮
膚外用剤組成物。
＜６＞成分（Ａ）が、好ましくは、ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーであっ
て、下記一般式（１）又は（２）で表される繰り返し単位を有するポリマーがより好まし
い、前記＜１＞～＜５＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組成物。
【０１０９】
【化２０】

【０１１０】
　式中、Ｒ2はそれぞれ独立に炭素数１以上１２以下のアルキル基であり、Ｘは下記式（
ｉ）で表される基である。ａは１以上３以下の整数であり、ｂは０以上２以下の整数であ
る。
【０１１１】

【化２１】

【０１１２】
　式中、Ｒ1は前記と同じであり、ｃは１以上５以下の整数である。
【０１１３】
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【化２２】

【０１１４】
　式中、Ｒ1、Ｒ2及びｂは前記と同じであり、ｄは２以上５以下の整数である。
【０１１５】
＜７＞成分（Ａ）が、好ましくは、ノルボルナン構造含有シリコーン変性ポリマーであっ
て、シリコーン変性ポリノルボルネンがより好ましく、下記式（６）で表されるシリコー
ン変性ポリノルボルネンが更に好ましい、前記＜１＞～＜６＞のいずれか１記載の皮膚外
用剤組成物。
【０１１６】

【化２３】

【０１１７】
　式中、ｅ、ｆは繰り返し単位数であり、それぞれ独立に１以上の整数である。
【０１１８】
＜８＞一般式（６）中、ｅとｆの割合が、好ましくはｅ／ｆ＝２０／８０～９０／１０（
ｍｏｌ／ｍｏｌ）であって、３０／７０～８０／２０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）がより好ましく
、５０／５０～７０／３０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）が更に好ましい、前記＜７＞記載の皮膚外
用剤組成物。
＜９＞成分（Ａ）が、好ましくは、シリコーン変性ポリノルボルネン、シリコーン変性プ
ルラン、トリメチルシロキシケイ酸、トリフルオロプロピルジメチル／トリメチルシロキ
シケイ酸、及びアクリルシリコーンデンドリマーからなる群から選ばれる１種以上であっ
て、シリコーン変性ポリノルボルネン、シリコーン変性プルラン、トリメチルシロキシケ
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イ酸、及びトリフルオロプロピルジメチル／トリメチルシロキシケイ酸からなる群から選
ばれる１種以上がより好ましく、シリコーン変性ポリノルボルネン及びシリコーン変性プ
ルランからなる群から選ばれる１種以上が更に好ましく、シリコーン変性ポリノルボルネ
ンがより更に好ましい、前記＜１＞～＜８＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組成物。
＜１０＞成分（Ａ）の含有量が、好ましくは、全組成中に２質量％以上であって、４質量
％以上がより好ましく、５質量％以上が更に好ましく、２５質量％以下が好ましく、２０
質量％以下がより好ましく、１８質量％以下が更に好ましい、前記＜１＞～＜９＞のいず
れか１記載の皮膚外用剤組成物。
【０１１９】
＜１１＞成分（Ｂ）において、１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発
率が、好ましくは１８％以上であって、２５％以上がより好ましく、３０％以上が更に好
ましく、４５％以上がより更に好ましく、６５％以上がより更に好ましく、８０％以上が
より更に好ましく、９５％以上がより更に好ましい、前記＜１＞～＜１０＞のいずれか１
記載の皮膚外用剤組成物。
＜１２＞成分（Ｂ）が、好ましくは、炭化水素油及びシリコーン油から選ばれる１種以上
であって、イソドデカン、ヘキサメチルジシロキサン、メチルトリメチコン、及び、２５
℃における動粘度が２ｃＳｔ以下のジメチルポリシロキサンからなる群から選ばれる１種
以上がより好ましく、イソドデカン、ヘキサメチルジシロキサン、及び、２５℃における
動粘度が１．５ｃＳｔ以下のジメチルポリシロキサンからなる群から選ばれる１種以上が
更に好ましく、ヘキサメチルジシロキサン、及び、２５℃における動粘度が１ｃＳｔ以下
のジメチルポリシロキサンからなる群から選ばれる１種以上がより更に好ましく、ヘキサ
メチルジシロキサンがより更に好ましい、前記＜１＞～＜１１＞のいずれか１記載の皮膚
外用剤組成物。
【０１２０】
＜１３＞成分（Ｂ）の含有量が、好ましくは、全組成中に１質量％以上であって、３０質
量％以上がより好ましく、５０質量％以上が更に好ましく、７０質量％以上がより更に好
ましく、７５質量％以上がより更に好ましく、９９質量％以下が好ましく、９８質量％以
下がより好ましく、９７質量％以下が更に好ましく、９４質量％以下がより更に好ましく
、９２質量％以下がより更に好ましく、９０質量％以下がより更に好ましい、前記＜１＞
～＜１２＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組成物。
＜１４＞成分（Ｂ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｂ）が、好ましくは、０．
０２以上であって、０．０３以上がより好ましく、０．０４以上が更に好ましく、０．０
５以上がより更に好ましく、０．１以上がより更に好ましく、１以下が好ましく、０．７
以下がより好ましく、０．４以下が更に好ましく、０．２５以下がより更に好ましく、０
．２４以下がより更に好ましい、前記＜１＞～＜１３＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組
成物。
【０１２１】
＜１５＞成分（Ｃ）の粉体が、（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を含み、好
ましくは、屈折率が１．４～１．７の無機粉体を含み、屈折率が１．４～１．６の無機粉
体を含むものがより好ましい、前記＜１＞～＜１４＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組成
物。
＜１６＞成分（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体が、好ましくは、ゼオライト
（屈折率１．４７～１．４９）、シリカ（屈折率１．５４）、タルク（屈折率１．５４～
１．５９）、セリサイト（屈折率１．５８）、マイカ（屈折率１．５８）、炭酸バリウム
（屈折率１．６）、硫酸バリウム（屈折率１．６４）、ハイドロキシアパタイト（屈折率
１．６５）、炭酸カルシウム（屈折率１．６６）、アルミナ（屈折率１．７７）から選ば
れる１種又は２種以上であって、ゼオライト、シリカ、タルク、セリサイト、マイカ、炭
酸バリウム、硫酸バリウム、ハイドロキシアパタイト、炭酸カルシウムから選ばれる１種
又は２種以上がより好ましく、シリカ、セリサイト、マイカ、硫酸バリウムから選ばれる
１種又は２種以上が更に好ましい、前記＜１＞～＜１５＞のいずれか１記載の皮膚外用剤
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組成物。
＜１７＞成分（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体が、好ましくは、疎水化処理
したものであって、シリコーン処理がより好ましい、前記＜１＞～＜１６＞のいずれか１
記載の皮膚外用剤組成物。
【０１２２】
＜１８＞成分（Ｃ－１）の無機粉体の含有量が、好ましくは、全組成中に１質量％以上で
あって、２質量％以上がより好ましく、３質量％以上が更に好ましく、１５質量％以下が
好ましく、１０質量％以下がより好ましく、８質量％以下が更に好ましい、前記＜１＞～
＜１７＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組成物。
＜１９＞成分（Ｃ－１）に対する（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ－１）が、好ましくは、
１以上であって、５０以下が好ましく、２２以下がより好ましく、１０以下が更に好まし
く、５以下がより更に好ましい、前記＜１＞～＜１８＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組
成物。
＜２０＞成分（Ｃ）の平均粒子径が、好ましくは、０．０１μｍ以上であって、０．１μ
ｍ以上がより好ましく、１μｍ以上が更に好ましく、１００μｍ以下が好ましく、３０μ
ｍ以下がより好ましく、１５μｍ以下が更に好ましい、前記＜１＞～＜１９＞のいずれか
１記載の皮膚外用剤組成物。
【０１２３】
＜２１＞成分（Ｃ）の含有量が、好ましくは、全組成中に０．１質量％以上であって、１
質量％以上がより好ましく、２質量％以上が更に好ましく、３質量％以上がより更に好ま
しく、４０質量％以下が好ましく、２０質量％以下がより好ましく、１５質量％以下が更
に好ましく、１０質量％以下がより更に好ましい、前記＜１＞～＜２０＞のいずれか１記
載の皮膚外用剤組成物。
＜２２＞成分（Ｃ）に対する（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、好ましくは、１以上で
あって、５０以下が好ましく、２２以下がより好ましく、１０以下が更に好ましく、５以
下がより更に好ましい、前記＜１＞～＜２１＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組成物。
【０１２４】
＜２３＞次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
（Ａ）シリコーン変性ポリノルボルネン及びシリコーン変性プルランからなる群から選ば
れる１種以上　１～３０質量％、
（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油　１～９９質量％、
（Ｃ）粉体　０．１～４０質量％
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～５０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に０．１～３０質量％含有する皮膚外用剤組成物。
＜２４＞次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
（Ａ）シリコーン変性ポリノルボルネン　１～３０質量％、
（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油　１～９９質量％、
（Ｃ）粉体　０．１～４０質量％
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～５０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に０．１～３０質量％含有する皮膚外用剤組成物。
【０１２５】
＜２５＞次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
（Ａ）シリコーン変性ポリノルボルネン及びシリコーン変性プルランからなる群から選ば
れる１種以上　４～２０質量％、
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（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油　５０～９４質量％、
（Ｃ）粉体　２～１５質量％
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～１０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に２～１０質量％含有する皮膚外用剤組成物。
＜２６＞次の成分（Ａ）、（Ｂ）及び（Ｃ）：
（Ａ）シリコーン変性ポリノルボルネン　４～２０質量％、
（Ｂ）１気圧下、４０℃、６０％Ｒ．Ｈ．で３０分乾燥後の揮発率が１４％以上である揮
発性油　５０～９４質量％、
（Ｃ）粉体　２～１５質量％
を含有し、
成分（Ｃ）に対する成分（Ａ）の質量割合（Ａ）／（Ｃ）が、１～１０であって、
成分（Ｃ）として、少なくとも（Ｃ－１）屈折率が１．３～１．８の無機粉体を組成物中
に２～１０質量％含有する皮膚外用剤組成物。
【０１２６】
＜２７＞さらに、界面活性剤を含有するのが好ましく、非イオン界面活性剤がより好まし
く、ＨＬＢ１～７の非イオン界面活性剤が更に好ましい、前記＜１＞～＜２６＞のいずれ
か１記載の皮膚外用剤組成物。
＜２８＞非イオン界面活性剤の含有量が、好ましくは、全組成中に３０質量％以下であっ
て、１０質量％以下がより好ましく、５質量％以下が更に好ましく、３質量％以下がより
更に好ましく、１質量％以下がより更に好ましい、前記＜２７＞記載の皮膚外用剤組成物
。
＜２９＞水の含有量が、好ましくは、全組成中に５０質量％以下であって、３０質量％以
下がより好ましく、１０質量％以下が更に好ましく、５質量％以下がより更に好ましく、
１質量％以下がより更に好ましい、前記＜１＞～＜２８＞のいずれか１記載の皮膚外用剤
組成物。
＜３０＞前記＜１＞～＜２９＞のいずれか１記載の皮膚外用剤組成物の、皮膚のシワ改善
剤としての使用。
【実施例】
【０１２７】
　以下、本発明を実施例により説明するが、本発明は実施例の範囲に限定されない。なお
本実施例において、各種測定及び評価は以下の方法により行った。
【０１２８】
（数平均分子量Ｍｎ）
　ポリマーの数平均分子量は、ポリスチレンを標準物質としたゲルろ過クロマトグラフィ
ー（ＧＰＣ）法により、以下の条件で測定した。
　測定装置：ＨＬＣ－８３２０ＧＰＣ（東ソー社製）
　カラム：Ｋ－８０６Ｌ（Ｓｈｏｄｅｘ製）、２本直列
　検出器：ＲＩ
　溶離液：１ｍｍｏｌ／Ｌ－ファーミンＤＭ２０（花王社製）／ＣＨＣｌ3

　流量：１．０ｍＬ／ｍｉｎ
　カラム温度：４０℃
【０１２９】
（変形割合）
　各組成物に使用する成分（Ａ）のポリマーの１０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液
を調製した。この溶液０．００５ｇを、図１（ａ）に示す、幅（Ｗ）２０ｍｍ×長さ（Ｌ
０）１００ｍｍ×厚さ０．０３ｍｍのポリエチレンシート１（エンシュー化成工業社製「
ＬＬフィルム」）の片面に、ポリエチレンシート１の短辺の一端１ａから長さ方向に向け
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て幅２０ｍｍ×長さ５０ｍｍの範囲（図１（ａ）に示す２の部分）に塗布し、４０℃に設
定した恒温槽中で１０分乾燥させた。乾燥後のポリエチレンシート（図１（ｂ））におい
て、前記溶液を塗布した部分のポリエチレンシートの長さをＬ１（５０ｍｍ）、乾燥後に
収縮により変形（カール）した部分のポリエチレンシートの長さをＬ２とし、Ｌ２／Ｌ１
を算出して、この値をポリマーの変形割合とした。Ｌ２はポリエチレンシート１の２本の
長辺上で計測した値の平均値とした。
【０１３０】
（耐屈曲性）
　各組成物に使用する成分（Ａ）のポリマーの３０質量％ヘキサメチルジシロキサン溶液
を調製した。この溶液を、２００μｍのアプリケーターを用いて幅５０ｍｍ×長さ１００
ｍｍ×厚さ０．１ｍｍのポリエチレンテレフタレートフィルム（東レ社製「ルミラー１０
０Ｔ６０」）に塗布し、４０℃に設定した恒温槽中で１２０分乾燥させてポリマー膜付き
フィルム（試験片）を作製した。
　得られた試験片を用いて、ＪＩＳ　Ｋ５６００－５－１：１９９９で規定する円筒形マ
ンドレル法に準拠して耐屈曲性試験を行った。タイプ１の折り曲げ試験装置（エリクセン
社製屈曲試験機、Ｍｏｄｅｌ　２６６）を使用し、試験片のポリマー膜側の面が外側にな
るようにして、直径３２ｍｍ、２５ｍｍ、２０ｍｍ、１６ｍｍ、１２ｍｍ、１０ｍｍ、８
ｍｍ、６ｍｍ、４ｍｍ、３ｍｍ、及び２ｍｍの円筒マンドレルを用いて直径の大きい円筒
形マンドレルから順次耐屈曲性試験を行った。ポリマー膜にクラックが発生した時点で試
験を終了し、クラックが発生しなかった円筒形マンドレルの最小直径（ｍｍ）を耐屈曲性
の値とした。この値が小さいほど耐屈曲性に優れることを意味する。
【０１３１】
（揮発率）
　試料０．５ｇを直径４０ｍｍのガラス製シャーレに入れ、１気圧下、６０％Ｒ．Ｈ．の
環境下で、４０℃に設定したホットプレート上に３０分静置して乾燥させた。乾燥前の試
料質量をＷ0（ｇ）、乾燥後の試料質量をＷ1（ｇ）とし、｛（Ｗ0－Ｗ1）／Ｗ0｝×１０
０の値を揮発率（％）とした。この値が大きいほど揮発速度が速く、乾燥しやすいことを
意味する。
【０１３２】
（シワ改善効果）
　専門パネラー５名により、図２に示す形態で、顔の半面の口元の法令線を挟むように各
組成物０．２ｇを指で塗布した。室温（２５℃）で１０分乾燥させた後、シワ善効果を、
以下の基準で官能評価した。結果は、５名の合計点で示した。
５：シワがかなり薄くなった。
４：シワが薄くなった。
３：シワがやや薄くなった。
２：シワが残ってあまり変わらない。
１：変化なし。
【０１３３】
（ギラつきの抑制）
　専門パネラー５名により、各組成物を肌に塗布して乾燥した後、肌上の塗膜のギラつき
を、以下の基準で官能評価した。結果は、５名の合計点で示した。
５；ギラつきは見えない。
４；あまりギラついて見えない。
３；一部がややギラついて見える。
２；部分的にギラついて見える。
１；全体がギラついて見える。
【０１３４】
（仕上がり（均一））
　専門パネラー５名により、各組成物を肌に塗布して乾燥した後、仕上がりの均一性を、
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以下の基準で官能評価した。結果は、５名の合計点で示した。
５；仕上がりがかなり均一に見える。
４；仕上がりが均一に見える。
３；仕上がりがやや均一に見える。
２；仕上がりがやや不均一に見える。
１；仕上がりが不均一に見える。
【０１３５】
（塗膜と素肌の境目の目立ちにくさ）
　専門パネラー５名により、各組成物を肌に塗布して乾燥した後、肌上の塗膜と素肌の境
目の目立ちにくさを、以下の基準で官能評価した。結果は、５名の合計点で示した。
５；境目が目立たない。
４；境目があまり目立たない。
３；境目がやや目立つ。
２；境目が目立たつ。
１；境目がはっきり目立つ。
【０１３６】
（仕上がりのきめの細かさ）
　専門パネラー５名により、各化粧液を肌に塗布して乾燥した後、肌上の仕上がりを、以
下の基準で官能評価した。結果は、５名の合計点で示した。
５；仕上がりがかなりきめ細かい。
４；仕上がりがきめ細かい。
３；仕上がりがややきめ細かい。
２；仕上がりがあまりきめ細かくない。
１；仕上がりがきめ細かくない。
【０１３７】
実施例１～１２、比較例１～２
　表１に示す組成の皮膚外用剤組成物（液状）を製造し、シワ改善効果、ギラつきの抑制
、仕上がり(均一)、塗膜と素肌の境目の目立ちにくさ、仕上がりのきめの細かさを評価し
た。結果を表１に併せて示す。
【０１３８】
（製造方法）
　成分（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）を混合した油相成分をディスパーで分散後、ホモミキサー
で撹拌することにより、皮膚外用剤組成物（液状）を得た。
【０１３９】
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【表１】

【０１４０】
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　表１中、＊１～＊３は下記のとおりである。
＊１：信越化学工業社製「ＮＢＮ－３０－ＩＤ」（下記式（６）においてｅ／ｆ＝６０／
４０（ｍｏｌ／ｍｏｌ）、Ｍｎ＝３６万のノルボルネン／トリス（トリメチルシロキシ）
シリルノルボルネン）コポリマーのイソドデカン溶液、有効分濃度：３０質量％）を５０
℃で１２時間減圧乾燥し、得られた固形分を使用した。
【０１４１】
【化２４】

【０１４２】
＊２：信越化学工業社製「ＴＳＰＬ－３０－ＩＤ」（トリ（トリメチルシロキシ）シリル
プロピルカルバミド酸プルランのイソドデカン溶液、有効分濃度：３０質量％）を５０℃
で１２時間減圧乾燥し、得られた固形分を使用した。
＊３：信越化学工業社製「Ｘ２１－５５９５」（トリメチルシロキシケイ酸のイソドデカ
ン溶液、有効分濃度：６０質量％）を５０℃で１２時間減圧乾燥し、得られた固形分を使
用した。
【０１４３】
実施例１３～１６
　実施例１～１２と同様にして、表２に示す組成の皮膚外用剤組成物を製造した。
　得られた皮膚外用剤組成物はいずれも、シワを改善することができ、ギラつきが抑制さ
れ、きめが細かく、均一な仕上がりが得られ、塗膜と素肌の境目が目立ちにくい。
【０１４４】
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【表２】

【０１４５】
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　表２中、＊４は下記のとおりである。
＊４：モメンティブ・パフォーマンス・マテリアルズ・ジャパン合同会社製「ＸＳ６６－
Ｂ８２２６」（トリフルオロプロピルジメチル／トリメチルシロキシケイ酸のシクロペン
タシロキサン溶液、有効分濃度：５０質量％）を５０℃で１２時間減圧乾燥し、得られた
固形分を使用した。
【符号の説明】
【０１４６】
１　　　ポリエチレンシート
１ａ　　ポリエチレンシート１の短辺の一端
２　　　ポリマー溶液を塗布した部分

【図１】

【図２】
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