
JP 4840925 B2 2011.12.21

10

20

(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
潤滑剤組成物であって、以下：
潤滑粘性を有する油；
（Ａ）０．０５～１．５重量パーセントのエチレン／プロピレンコポリマーであって、該
コポリマーが７０～７９重量パーセント（「Ｅ」）のエチレンから誘導されるコモノマー
を含み、
５０，０００～１００，０００の
【化１】

、３未満の
【化２】

、８６０～８９６ｋｇ／ｍ３の密度（「Ｄ」）、および１５℃～６０℃の範囲の融点（「
Ｔｍ」）を有し、ここで、ＥおよびＴｍが式：
【化３】



(2) JP 4840925 B2 2011.12.21

10

20

30

40

50

を満足する、エチレン／プロピレンコポリマー；ならびに
（Ｂ）０．０５～１．５重量パーセントの水素化されたスチレン／イソプレンブロックコ
ポリマーであって、該ブロックコポリマーが、ビニル芳香族コモノマーを含む第１のブロ
ック、およびジエンコモノマーを含む第２のブロックを含み、該ジエンモノマー含有ブロ
ックが水素化されている、水素化されたスチレン／イソプレンブロックコポリマー、
を含み、ここで、（Ａ）および（Ｂ）の重量比（Ａ）：（Ｂ）が２０：８０～６０：４０
である、潤滑剤組成物。
【請求項２】
前記コポリマー（Ａ）の
【化４】

が、７５，０００より大きい、請求項１に記載の潤滑剤組成物。
【請求項３】
前記コポリマー（Ａ）が、２０～３０％の結晶化度を有する、請求項１に記載の潤滑剤組
成物。
【請求項４】
前記コポリマーの密度（Ｄ）と融点（Ｔｍ）が式：

【化５】

を満足する、請求項１に記載の潤滑剤組成物。
【請求項５】
前記ブロックコポリマー（Ｂ）が、ジブロックコポリマーである、請求項１に記載の潤滑
剤組成物。
【請求項６】
前記ブロックコポリマー（Ｂ）中のビニル芳香族モノマーの含有率が１０重量パーセント
～６０重量パーセントである、請求項１に記載の潤滑剤組成物。
【請求項７】
前記ブロックコポリマー（Ｂ）は、５０，０００～５００，０００の重量平均分子量を有
する、請求項１に記載の潤滑剤組成物。
【請求項８】
前記ブロックコポリマー中の全ビニル芳香族モノマー成分の重量平均分子量が２０，００
０～４０，０００である、請求項７に記載の潤滑剤組成物。
【請求項９】
前記コポリマー（Ｂ）が星型ポリマーである、請求項１に記載の潤滑剤組成物。
【請求項１０】
前記潤滑粘性を有する油が、ポリアルファオレフィン、またはＡＰＩグループＩＩまたは
グループＩＩＩに属する鉱物基油を含む、請求項１に記載の潤滑剤組成物。
【請求項１１】
摩擦改良剤、洗浄剤、分散剤、酸化防止剤、金属不動態化剤、流動点降下剤、極圧剤、お
よび補助粘性改良剤からなる群から選ばれる、少なくとも一つの追加添加剤をさらに含む
、請求項１に記載の潤滑剤組成物。
【請求項１２】
請求項１に記載の潤滑粘性を有する油；（Ａ）および（Ｂ）を、請求項１１に記載の少な
くとも一つの追加添加剤と混合することによって調製される、組成物。
【請求項１３】
濃縮物であって、以下：
潤滑粘性を有する油；
（Ａ）１～３０重量パーセントのエチレン／プロピレンコポリマーであって、該コポリマ
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ーが７０～７９重量パーセント（「Ｅ」）のエチレンから誘導されるコモノマーを含み、
５０，０００～１００，０００の
【化６】

、３未満の
【化７】

、８６０～８９６ｋｇ／ｍ３の密度（「Ｄ」）、および０℃～６０℃の範囲の融点（「Ｔ
ｍ」）を有し、ここで、ＥおよびＴｍが式：
【化８】

を満足する、エチレン／プロピレンコポリマー；ならびに
（Ｂ）１～３０重量パーセントの水素化されたスチレン／イソプレンブロックコポリマー
であって、該ブロックコポリマーがビニル芳香族コモノマーを含む第１のブロック、およ
びジエンコモノマーを含む第２のブロックを含み、該ジエンモノマー含有ブロックが水素
化されている、水素化されたスチレン／イソプレンブロックコポリマー、
を含み、ここで、（Ａ）および（Ｂ）の重量比（Ａ）：（Ｂ）が２０：８０～６０：４０
である、濃縮物。
【請求項１４】
固体状のポリマー組成物であって、以下：
（Ａ）２０～６０重量パーセントのエチレン／プロピレンコポリマーであって、該コポリ
マーが７０～７９重量パーセント（「Ｅ」）のエチレンから誘導されるコモノマーを含み
、５０，０００～１００，０００の
【化９】

、３未満の
【化１０】

、８６０～８９６ｋｇ／ｍ３の密度（「Ｄ」）、および０℃～６０℃の範囲の融点（「Ｔ
ｍ」）を有し、ここで、ＥおよびＴｍが式：
【化１１】

を満足する、エチレン／プロピレンコポリマー；ならびに
（Ｂ）４０～８０重量パーセントのブロックコポリマーであって、該ブロックコポリマー
がビニル芳香族コモノマーを含む第１のブロック、およびジエンコモノマーを含む第２の
ブロックを含み、該ジエンモノマー含有ブロックが水素化され、ここで、該ブロックコポ
リマー（Ｂ）が水素化されたスチレン／イソプレンブロックコポリマーである、ブロック
コポリマー
を含む固体状のポリマー組成物。
【請求項１５】
内燃機関に対して請求項１に記載の組成物を供給する工程を包含する、内燃機関を潤滑す
る方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
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【０００１】
　本出願は２００３年３月２８日出願の米国仮出願６０／４５８，６６６から優先権を主
張する。
　本発明は、ポリマーの組成物に関する。さらに詳細には、本発明は、所定の特性を有す
る、比較的低分子量のエチレンコポリマーと、ビニル芳香族ブロックコポリマーとの混合
物に関する。これらのポリマーは潤滑油の粘性改良剤として有用である。
【背景技術】
【０００２】
　
　潤滑粘性を有する油の粘性は、一般に温度に依存する。該油の温度が上昇するにつれて
、粘性は通常減少し、該油の温度が低下するにつれ、粘性は通常増加する。
【０００３】
　粘性改良剤（粘性改質剤、または粘度指数向上剤）の機能は、油の温度が上昇する場合
は粘性の低下の程度を低減し、または油の温度が低下する場合は粘性の増加の程度を小さ
くすること、またはその両方である。それ故に、粘性改良剤は、温度の変化に伴なう、そ
の粘性改良剤を含有する油の粘性の変化を改善する。該油は広い温度範囲に渡ってより一
定の粘性を維持するので、該油の流動特性は改善される。
【０００４】
　粘性改良剤は、該粘性改良剤を含む該潤滑剤の低温粘性に悪影響を及ぼさないことが望
ましい。しばしば、多くの粘性改良剤は潤滑油の高温での粘性特性を向上させる一方で、
該処理された潤滑剤の低温特性はより悪くなる。
【０００５】
　粘性改良特性を賦与する添加剤は当該分野で公知である。そのような製造物はＣ．Ｖ．
ＳｍａｌｈｅｅｒおよびＲ．Ｋ．Ｓｍｉｔｈ、「Ｌｕｂｒｉｃａｎｔ　Ａｄｄｉｔｉｖｅ
ｓ」、Ｌｅｚｉｕｓ－Ｈｉｌｅｓ　Ｃｏ．（１９６７）を含む多数の出版物に記載されて
いる。
【０００６】
　２００２年２月７日出願の国際特許公報ＷＯ０２／１０２７６号は、Ａ）共重合体であ
って、約７０～約７９重量％の、エチレン（「Ｅ」）から誘導され、かつ（ａ）５０，０
００～１３０，０００の
【０００７】
【化１２】

および／または（ｆ）
【０００８】

【化１３】

；（ｂ）約８４５～約８９５ｋｇ／ｍ３の密度（Ｄ）；（ｃ）３未満の
【０００９】
【化１４】

；（ｄ）約１５℃～約６０℃の融点（Ｔｍ）；および（ｅ）１５％以上の結晶化度を有す
る共重合体、ならびにＢ）非晶性のポリマーであって、所定の
【００１０】
【化１５】
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および結晶性を有する、非晶性のポリマー、を含む混合物を開示する。上記混合物を構成
する成分を含む、添加剤濃縮物および潤滑剤組成物もまた開示されている。
【００１１】
　粘性改良剤は、代表的にはポリマー材料であるが、使用または取り扱いの便宜のために
、油中の濃縮物の形で供給されるのもまた一般的である。この濃縮物中の粘性改良剤の濃
度はできるだけ高いのが望ましく、その一方で、この濃縮物が容易に取り扱われ得、例え
ば、注ぎ込まれるか、またはポンプで注入されるよう、適切な粘度を保持することが、経
済的な理由から望ましい。しかしながら、所定の粘性改良剤が、とりわけ、所定の水素化
されたスチレン－ジエンブロック共重合体、例えば、スチレン－イソプレンブロックコポ
リマーおよび星型コポリマーは、理想的には約１０００ｍｍ２／ｓ（ｃＳｔ）よりも低い
粘性が望ましいところ、上記水素化されたスチレン－ジエンブロックコポリマーが１００
℃において、例えば、１０，０００ｍｍ２／ｓ（ｃＳｔ）を超える、極端に高い動粘性率
を招くため、約６重量％より高い濃度で濃縮物中に使用できないということが観察されて
いる。
【００１２】
　そのような、水素化されたジエン／ビニル芳香族ポリマーは公知であり、また、改良さ
れた粘性を有するそのようなポリマーの濃縮物もまた公知である。１９９８年、５月５日
出願の、Ｌｕｃｉａｎｉらによる米国特許第５，７４７，４３３号は、組成物であって、
約２～約２０パーセントの水素化されたジエン／ビニル芳香族ブロックコポリマーと選択
された非イオン性界面活性剤を潤滑粘性を有する油の媒体中に含む、組成物を開示する。
この組成物は上記界面活性剤を含まない類似の組成物と比較すると、低減された粘性を示
す。
【００１３】
　１９８０年３月１８日出願の、Ｂｒａｎｋｌｉｎｇらによる米国特許第４，１９４，０
５７号は、粘度指数向上剤追加組成物であって、ビニル芳香族／共役ジエンポリマー、お
よびエチレンＣ３～Ｃ１８α－オレフィンコポリマーを含有する、粘度指数向上剤添加剤
組成物を開示する。
【００１４】
　２００３年２月２５日出願の、Ｏｋａｄａらによる米国特許第６，５２５，００７号は
、潤滑油のための粘性改質剤を開示し、この粘性改質剤は、エチレン／プロピレンコポリ
マーであって、約７０～約７９％の、エチレンから誘導される繰返し単位、８０，０００
～２５０，０００の重量平均分子量、および、所定のＭｗ／Ｍｎおよび融点特性を有する
、エチレン／プロピレンコポリマーを含む。他の材料も共存することができ、この材料に
は流動点降下剤としてのα－オレフィン類とスチレンとのコポリマーが挙げられる。
【００１５】
　２００２年２月６日出願のヨーロッパ特許出願ＥＰ１１７８１０２は、潤滑油組成物を
開示し、この組成物は、潤滑基油、およびエチレンと３～２０の炭素原子を有する一つの
α－オレフィンとのコポリマーであって、４０～７７重量％のエチレン含量と他の特徴付
けるパラメーターを有するコポリマーを含む。例えば，α－オレフィンとスチレンとのコ
ポリマーのような、流動点降下剤も共存することができる。
【００１６】
　１９６６年６月６日出願のＰＣＴ出願ＷＯ９６／１７０４１は、オレフィンコポリマー
および星型ポリマーを含み、潤滑油の粘度指数を改善するのに有用な、ポリマーブレンド
を開示する。このオレフィンコポリマーはエチレン－プロピレンコポリマーであってもよ
い。この星型ポリマーはスチレン／イソプレンベースのポリマーであってもよい。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１７】
　本発明は、ポリマーのブレンドであって、濃縮物の中の高い全濃度の、相対的に高濃度
の、水素化されたスチレン－ジエンブロックコポリマーを含む、高い全濃度のポリマーが



(6) JP 4840925 B2 2011.12.21

10

20

30

40

50

、過剰な濃縮粘性を導くことなく用いられる、ポリマーのブレンドを提供する。さらには
、本発明は、多くの場合において、予想外に良好なせん断安定性および潤滑剤処方物に対
する低温性能を提供する。
【課題を解決するための手段】
【００１８】
　（発明の要旨）
　本発明は、潤滑剤組成物を提供し、この潤滑剤組成物は、潤滑粘性を有する油；（Ａ）
０．０５～１．５重量パーセントのコポリマーであって、このコポリマーが７０～７９重
量パーセントの、エチレン（「Ｅ」）から誘導され、５０，０００～１００，０００の
【００１９】
【化１６】

、３未満の
【００２０】

【化１７】

、８６０～８９６ｋｇ／ｍ３の密度（「Ｄ」）、および１５℃～６０℃の範囲の融点（「
Ｔｍ」）を有する単位を含み、ここで、ＥおよびＴｍが
【００２１】

【化１８】

を満足する、コポリマー；ならびに（Ｂ）０．０５～１．５重量パーセントのブロックコ
ポリマーであって、このブロックコポリマーが、ビニル芳香族コモノマーを含む第１のブ
ロック、およびジエンコモノマーを含む第２のブロックを含み、このジエンモノマー含有
ブロックが水素化されている、ブロックコポリマー、を含み；（Ａ）および（Ｂ）の重量
比（Ａ）：（Ｂ）は２０：８０～６０：４０である。
【００２２】
　本発明はまた、濃縮物を提供し、この濃縮物は、潤滑粘性を有する油；（Ａ）１～３０
重量パーセントの上記コポリマー（Ａ）；ならびに（Ｂ）１～３０重量パーセントの上記
ブロックコポリマー（Ｂ）、を含み；（Ａ）および（Ｂ）の重量比（Ａ）：（Ｂ）は約２
０：８０～約６０：４０である。
【００２３】
　本発明はまた、固体状のポリマー組成物を提供し、この固体状のポリマー組成物は、（
Ａ）２０～６０重量パーセントの上記コポリマー（Ａ）；および、（Ｂ）４０～８０重量
パーセントの上記ブロックコポリマー（Ｂ）、を含む。
【００２４】
　本発明はまた、内燃機関に対して上記潤滑剤組成物を供給する工程を包含する、内燃機
関を潤滑する方法を提供する。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２５】
　（発明の詳細な説明）
　本明細書中で使用する場合、「炭化水素」との用語は純粋に炭化水素を、つまり、水素
および炭素からなり、ヘテロ原子を含まない化合物を意味する。「ヒドロカルビル」およ
び「炭化水素ベースの」との用語は、記載される基が、本発明の文脈の範囲内で、主に炭
化水素の特性を有することを意味する。ヒドロカルビル基および炭化水素ベースの基は、
純粋に本質的に炭化水素である基、すなわち、水素および炭素のみを含む基を含む。上記
の基は、非炭化水素置換基または原子であって、基の大部分の炭化水素特性を変化させな
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い非炭化水素置換基または原子をも含む基を含んでいてもよい。そのような置換基には、
ハロゲン基、アルコキシ基、およびニトロ基が挙げられ得る。これらの基はヘテロ原子を
含んでいてもよい。適切なヘテロ原子は当業者には明確であり、このへテロ原子には、例
えば，硫黄、窒素および酸素が挙げられる。それ故に、本発明の文脈の中で、性質上主に
炭化水素を残しつつ、これらの基は、炭素以外の原子を、その原子以外は炭素原子で構成
される主鎖内または環内に、含んでいてもよい。それ故に、「ヒドロカルビル」および「
炭化水素ベースの」との用語は、「炭化水素」との用語より範囲が広い。なぜなら、ヘテ
ロ原子を含むヒドロカルビル基または炭化水素ベースの基が、本明細書で定義される炭化
水素基でない限りは、すべての炭化水素基は、ヒドロカルビル基または炭化水素ベースの
基だからである。
【００２６】
　一般に、ヒドロカルビル基または炭化水素ベースの基の中には、１０個の炭素原子ごと
に、３個以下の非炭化水素置換基またはヘテロ原子、および好ましくは１個以下の非炭化
水素置換基またはヘテロ原子が存在するはずである。最も好ましくは、これらの基は、性
質上純粋に炭化水素であり、つまり、本質的に炭素および水素以外の原子を含まない基で
ある。
【００２７】
　明細書および特許請求の範囲全体を通じて、油に可溶または油に分散可能という表現が
用いられる。油に可溶または油に分散可能とは、望まれる水準の活性または性能を提供す
るために必要とされる量が、潤滑粘性を有する油の中に溶解されて組み込まれうるか、分
散されて組み込まれうるか、または懸濁されて組み込まれうるかを意味する。通常、この
表現は、少なくとも０．００１重量％のこの材料が潤滑油組成物中に組み込まれうること
を意味する。油に可溶または油に分散可能との用語の、とりわけ「安定的に分散可能」と
の用語のさらなる議論については、米国特許第４，３２０，０１９号を参照のこと。
【００２８】
　本明細書および添付の特許請求の範囲で使用されるように、文脈が明らかに異なる意味
を示さない限り、単数形は複数形をも含む。それ故に、単数形の「ａ」、「ａｎ」、およ
び「ｔｈｅ」は複数形を含む。例えば，「オレフィン（ａｎ　ｏｌｅｆｉｎ）」は同種の
オレフィンの混合物を含む。もう一つの具体例として、文脈が明らかに異なる意味を示さ
ない限り、単数形の「オレフィン（ｏｌｅｆｉｎ）」は単数および複数の両方を含むこと
を意図されている。
【００２９】
　（エチレンコポリマー）
　本発明の混合物および組成物は、本明細書上記、そして本明細書以下にさらに詳細に記
載されるような、少なくとも２つのポリマーを含む。第１のポリマーは、（Ａ）コポリマ
ーであって、７０～約７９重量％の、エチレンから誘導され、（ａ）５０，０００～１０
０，０００の、ポリスチレン標準を用いたゲル浸透クロマトグラフィーで測定された
【００３０】
【化１９】

を有し、代表的には（ｆ）ＡＳＴＭの手順Ｄ－６２７８およびＤ－６０２２を用いて決定
される、５０以下、または好ましくは１８以下のせん断安定性指数（ＳＳＩ）を有する、
コポリマーである。このコポリマーは、また、代表的には、（ｂ）８６０～約８９５ｋｇ
／ｍ３の密度（「Ｄ」）、（ｃ）３未満の
【００３１】

【化２０】

、（ｄ）１５℃～６０℃の、またはもう一つの選択肢として、０℃～６０℃の、示差走査
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熱量計により測定した融点（「Ｔｍ」）を有する。一実施形態においては、上記密度（Ｄ
）と上記融点とは、以下の式：
【００３２】
【化２１】

を満足し、別の実施形態においては、このエチレンコポリマーの、エチレンから誘導され
る繰返し単位の百分率含量（Ｅ：重量％）と融点（Ｔｍ：℃）とは、以下の式：
【００３３】

【化２２】

を満足する。
【００３４】
　本明細書中で使用される場合、「コポリマー」との用語は、２個以上のコモノマーを有
するポリマーを意味する。したがって、この「コポリマー」との用語は二元コポリマー、
三元ポリマー、およびさらに高次のポリマーを含む。上記のコモノマーは上記のポリマー
に分散剤機能を賦与するために用いられる極性モノマーを含んでいてもよい。
【００３５】
　上記のコポリマーは、実質的に非晶性のポリマー（例えば，５％未満の結晶化度）であ
ってもよく、または、好ましくは、示差走査熱量測定で測定した場合に、少なくとも１５
％の、好ましくは２０％～３０％の、結晶化度を有する、部分的に結晶性のポリマーであ
ってもよい。示差走査熱量測定（示差熱量分析の一つの形式）およびＸ線回折手法はとも
に、本発明で使用されるポリマーの結晶化度を決定するために有用である。これらの手順
は当業者には周知であり、例えば，米国特許第３，３３８９，０８７号に記載されている
。この特許に記載される手順においては、示差走査熱量分析が結晶性の存在を示し、Ｘ線
回折パターンが結晶化度を示した。ポリマーの結晶化度についての議論は、Ｂｉｌｌｍｅ
ｙｅｒ，Ｊｒ．，Ｔｅｘｔｂｏｏｋ　ｏｆ　Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｓｃｉｅｎｃｅ、第３版、
Ｗｉｌｅｙ－Ｉｎｔｅｒｓｃｉｅｎｃｅの様々な節、例えば、２３２～２３３頁、２４０
頁、２５２頁、２８６～２８９頁、３４２～３４４頁、３９９頁および４２０頁に記載さ
れている。結晶化度および結晶化度を決定するための方法についての具体的な議論は、２
８６～２８９頁に記載されている。
【００３６】
　コポリマー（Ａ）は、７０～７９重量％の、好ましくは重量で、さらに好ましくは７４
～７６重量％のエチレンから誘導される単位を含む。上記コモノマーは、エチレンと共重
合可能な任意のモノマーであってもよいが、好ましくは、上記コモノマーは、オレフィン
、特に３～１８の炭素原子を含有するオレフィン，さらに好ましくはα－オレフィンを含
む。プロピレンは特に好ましいコモノマーであり、一実施形態においては、（Ａ）という
上記コポリマーはエチレン／プロピレンコポリマーである。別の実施形態においては、第
１のコポリマーは、ポリエン、好ましくはジエン、最も好ましくは非共役ジエンから誘導
される単位をさらに含む。代表的には、ポリエンを含むポリマーは、０．５～１０重量部
の、ポリエンから誘導される単位を含んでいてもよい。
【００３７】
　上記コポリマーの中のエチレン含量は１３Ｃ核磁気共鳴（ＮＭＲ）を用いて測定される
。
【００３８】
　上記コポリマー（Ａ）の重量平均分子量（
【００３９】
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【化２３】

）は、ポリスチレン標準を用い、サイズ排除クロマトグラフィーとしても公知の、ゲル浸
透クロマトグラフィー（ＧＰＣ）によって測定され、この重量平均分子量は５０，０００
～１００，０００、よりしばしば、７０，０００～１００，０００、または７５，０００
～９５，０００、または８０，０００～９０，０００の範囲である。
【００４０】
　第1のコポリマーは、３未満の、好ましくは１．５～２．２の
【００４１】
【化２４】

（これは、分子量分布の指標である）を有し、ここで、
【００４２】

【化２５】

は上記コポリマーの数平均分子量であり、またＧＰＣによって測定される。
【００４３】
　上記ＧＰＣ手法は、標準材料を用い、それに対して上記試料が比較される。最良の結果
のために，上記試料のそれらに化学的に類似である標準が用いられる。例えば，ポリスチ
レンポリマーに対しては、ポリスチレン標準、好ましくは類似の分子量のポリスチレン標
準、が用いられる。標準がこの試料に非類似であるときは、一般的に、関連するポリマー
の相対的な分子量が決定されうる。例えば，ポリスチレン標準試料を用いて、一連のポリ
メタクリレートの相対的な、しかし絶対的でない、分子量が決定されるかも知れない。上
記および別の手順は、Ｐ．Ｊ．Ｆｌｏｒｙ、「Ｐｒｉｎｃｉｐｌｅ　ｏｆ　Ｐｏｌｙｍｅ
ｒ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ」、Ｃｏｒｎｅｌｌ　Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ　Ｐｒｅｓｓ（１９
５３）、ＶＩＩ章、２６６～３１６頁を含む数多くの刊行物に記載されている。
【００４４】
　上記のコポリマーは、代表的には８６０～８８２ｋｇ／ｍ３の密度を有する。ＡＳＴＭ
手順Ｄ－１５０５が、ポリマー密度を測定するために、しばしば用いられる。
【００４５】
　上記コポリマーの融点は１５℃～６０℃であり、好ましくは２５℃～５０℃であり、さ
らに好ましくは２５～４５℃である。上記コポリマーの融点は、示差走査熱量計を用いて
決定される。上記融点は、吸熱曲線において最大ピーク位置における温度である。上記融
点は、第２走査の吸熱曲線から決定され、この第２走査の吸熱曲線は、試料をアルミニウ
ムパンに入れ、この試料を２００℃に１０℃／分で加熱し、この試料を２００℃で５分間
保持し、そしてその後にこの試料を２０℃／分で－１５０℃に冷却し、その後、この試料
を１０℃／分で加熱して得る。上記得られた曲線から、上記融点が決定される。
【００４６】
　一つの実施形態では、上記コポリマーは、上記密度（Ｄ：ｋｇ／ｍ３）と、示差走査熱
量計により測定される融点（Ｔｍ：℃）との間に、式（Ｉ）の関係：
【００４７】

【化２６】

を満足する。別の実施形態では、上記コポリマーは、エチレンから誘導される繰返し単位
の百分率含量（Ｅ：重量パーセント）と、融点（Ｔｍ：℃）との間に、式（ＩＩ）の関係
：
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【００４８】
【化２７】

を満足する。
【００４９】
　上記コポリマー（Ａ）は、オレフィン重合触媒を用いて調製され得、その重合触媒には
、バナジウム、ジルコニウム、またはチタニウムなどの遷移金属化合物、ならびに有機ア
ルミニウム化合物（有機アルミニウムオキシ化合物）、および／またはイオン化したイオ
ン性化合物からなる触媒が挙げられる。上記重合触媒の中で好ましいのは、固体バナジウ
ム化合物および有機アルミニウム化合物からなるバナジウム型触媒、ならびに元素の周期
表の４族から選択される遷移金属のメタロセン化合物、有機アルミニウムオキシ化合物、
およびイオン化したイオン性化合物からなるメタロセン触媒である。可溶性のバナジウム
化合物は、一般式
ＶＯ（ＯＲ）ａＸｂ　または　Ｖ（ＯＲ）ｃＸｄ

で表わされ、ここで、Ｒは炭化水素基であり、Ｘはハロゲン原子であり、そしてａ、ｂ、
ｃおよびｄは、ａは０～３、ｂは０～３、ａ＋ｂは２～３、ｃは０～４、ｄは０～４、お
よびｃ＋ｄは３～４であるようなものである。
【００５０】
　上記バナジウム型触媒を構成する有機アルミニウム化合物は、以下の一般式
Ｒ１

ｎＡｌＸ３－ｎ

で表わされ、ここで、Ｒ１は１～１５個の炭素原子、好ましくは１～４個の炭素原子を含
む炭化水素基であり、ＸはＨまたはハロゲンであり、そしてｎは１～３の範囲にある。Ｒ
１基としては、例えば，アルキル、シクロアルキル、およびアリールが挙げられる。
【００５１】
　上記有機アルミニウム化合物としては、特に、トリアルキルアルミニウム、アルケニル
アルミニウム、トリアルケニルアルミニウム、ジアルキルアルミニウムハライド、アルキ
ルアルミニウムセスキハライド、アルキルアルミニウムハライド、ジアルキルアルミニウ
ム水素化物、およびアルキルアルミニウム二水素化物が挙げられる。
【００５２】
　例示的なメタロセン型触媒としては、元素の周期表の４族から選択される遷移金属のメ
タロセン化合物が挙げられ、そして、具体的に、一般式
ＭＬｘ

で表わされ、ここで、Ｍは元素の周期表の４族から選択される遷移金属であり、好ましく
はジルコニウム、チタニウム、およびハフニウムであり、ｘはこの遷移金属の原子価であ
り、Ｌはこの遷移金属に配位する配位子であり、ここで少なくとも一個のＬは、シクロペ
ンタジエニル骨格を有する配位子であり、そのシクロペンタジエニル骨格は置換基を有し
ていてもよい。配位子の例としては、アルキル置換またはシクロアルキル置換のシクロペ
ンタジエニル基、インデニル基、４，５，６，７－テトラヒドロインデニル基、およびフ
ルオレニル基が挙げられる。これらの基は、ハロゲンまたはトリアルキルシリル基で置換
されていてもよい。特に好ましいのは、アルキル置換のシクロペンタジエニル基である。
【００５３】
　上記メタロセン化合物が、上記配位子Ｌとして、シクロペンタジエニル骨格を有する２
つ以上の基を有している場合は、シクロペンタジエニル骨格を有するこれらの基のうちの
２つは、アルキレン基、置換アルキレン基、またはシリレン基もしくは置換シリレン基を
介して、お互いに結合されていてもよい。シクロペンタジエニル骨格を有する配位子以外
の上記配位子Ｌとしては、アルキル、シクロアルキル、アリール、アラルキルなど（ａｎ
　ｔｈｅ　ｌｉｋｅ）を含む、１～１２個の炭素原子の炭化水素基；アルコキシ基；アリ
ールオキシ基；スルホン酸含有基、ハロゲン、およびＨが挙げられる。
【００５４】
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　以下の一般式：
Ｌ１Ｍ１Ｘ２

で表される化合物であって、ここで、Ｍは元素の周期表の４族またはランタニド族から選
択される金属であり、Ｌ１は、拘束幾何構造（ｃｏｎｓｔｒａｉｎｔ　ｇｅｏｍｅｔｒｉ
ｃ　ｆｏｒｍａｔｉｏｎ）を上記金属Ｍ１活性点に賦与する、非局在化したπ結合基の誘
導体であり、各Ｘは、独立して、Ｈ、ハロゲン、２０未満の炭素原子を含む炭化水素、シ
リコン、ゲルマニウム、シリル、またはゲルマニルである。この型の化合物の中で好まし
いのは、一般式（ＩＩＩ）：
【００５５】
【化２８】

で表される化合物であり、ここで、Ｍ１はチタニウム，ハフニウム、またはジルコニウム
であり、Ｘは本明細書上記で定義される。Ｃｐは、Ｍ１にπ結合し、置換基Ｚを有する置
換シクロペンタジエニル基であり、ここで、Ｚは硫黄、酸素、ホウ素、または元素の周期
表の１４族の元素であり、Ｙは、リン、窒素、または硫黄を含有する配位子であり、そし
てＺおよびＹは縮合環を形成していてもよい。上記メタロセン化合物は個別に用いられて
もよく、または組み合わせて用いられてもよい。
【００５６】
　式ＭＬｘの好ましいメタロセン化合物は、少なくとも２つのシクロペンタジエニル骨格
を含む配位子を有するジルコノセン化合物であり、その化合物中の中心金属原子はジルコ
ニウムである。別の好ましい実施例においては、式Ｌ１Ｍ１Ｘ２および（ＩＩＩ）で表わ
されるメタロセン化合物において、中心金属原子はチタンである。
【００５７】
　メタロセン型触媒を構成する有機アルミニウムオキシ化合物は、アルミノオキサンおよ
びベンゼンに不溶の有機アルミニウムオキシ化合物である。メタロセン型触媒を構成する
イオン化したイオン性化合物の例示としては、ルイス酸、トリアルキル置換アンモニウム
塩、Ｎ，Ｎ－ジアルキルアニリニウム塩、ジアルキルアンモニウム塩、およびトリアリー
ルホスホニウム塩などのイオン性化合物が挙げられる。有機アルミニウム化合物および有
機アルミニウムオキシ化合物、および／またはイオン化したイオン性化合物は、併用され
てもよい。
【００５８】
　上記コポリマー（Ａ）は、エチレンおよび他のモノマー、通常はプロピレン、を、上記
バナジウム型触媒の存在下で共重合することにより、調製される。バナジウム型の触媒が
使用される場合は、重合系における可溶性バナジウム化合物の濃度は、１リットルの重合
体積あたり、通常は０．０１～５ミリモル、好ましくは０．０５～３ミリモルである。望
ましくは、可溶性バナジウム化合物は、重合系に存在する上記可溶性バナジウム化合物の
濃度の１０倍以下の濃度で、好ましくは１～５倍の濃度で供給される。上記有機アルミニ
ウム化合物は、モル比Ａｌ／Ｖが２以上、好ましくは３～２０である量で供給される。
【００５９】
　メタロセン型触媒が用いられる場合には，上記重合系におけるこのメタロセン型触媒の
濃度は、通常、０．００００５～０．１ミリモル／リットルである。上記有機アルミニウ
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ムオキシ化合物は、重合系におけるメタロセン化合物中のＡｌ／遷移金属のモル比が、１
～１０，０００であるような量で供給される。
【００６０】
　上記イオン化されたイオン性化合物は、メタロセン化合物に対するイオン化された化合
物のモル比が０．５～３０である量で供給される。上記有機アルミニウム化合物が使用さ
れるときは、その有機アルミニウム化合物は、１リットルの重合体積あたり０～５ミリモ
ルの範囲の量で通常使用される。
【００６１】
　上記バナジウム型触媒の存在下での重合は、通常、－５０℃～１００℃で実施され、そ
の圧力は大気圧よりも高く５０ｋｇ／ｃｍ３までである。上記メタロセン型触媒の存在下
での重合は、通常、－２０℃～１５０℃においてであり、その圧力は大気圧よりも高く８
０ｋｇ／ｃｍ３までである。反応時間は触媒濃度および重合温度に依存するが、代表的に
は５分～５時間の範囲である．
　分散剤－粘度改良剤（ＤＶＩ）、つまり、極性基含有モノマーを有するポリマーもまた
企図されており、このモノマーは、上記エチレンコポリマーを形成する上記モノマーと共
重合されるか、または上記エチレンコポリマーの主鎖上にグラフトされる。
【００６２】
　本発明の濃縮物における、ポリマー（Ａ）の量は、代表的には、１～３０重量パーセン
トであり、または機能的に表現すると、上記成分（Ｂ)ポリマーを含む濃縮物の動粘性率
の低下につながるのに適切な量である。好ましい量は、１～２５重量パーセント、１～１
５重量パーセント、２～１０重量パーセント、３～８重量パーセント、および、４～６重
量パーセントである。十分に処方された潤滑剤の中で用いられる場合には，代表的な量は
、対応して、例えば、０．０５～１．５重量パーセント、０．２～１重量パーセント、ま
たは０．４～０．８重量パーセントに低減される。
【００６３】
　（ビニル芳香族ブロックコポリマー）
　本発明の組成物の別の成分（Ｂ）は、ビニル芳香族コモノマー部分および第２のコモノ
マー部分を含むブロックコポリマー（この用語は所定の星型ポリマーを包含することを意
図されている）である。そのような材料の例示としては、水素化されたジエン／ビニル芳
香族ブロックコポリマーが挙げられ、このコポリマーは、代表的には、粘性改良剤として
機能し得る。上記コポリマーは、第１の、ビニル芳香族モノマーから調製される。このモ
ノマーの芳香族部分は、一つだけの芳香環を含み得、または縮合環もしくは多重芳香環を
含み得る。縮合環または多重芳香環材料の例としては、ビニル置換のナフタレン、アセナ
フテン、アントラセン、フェナントレン、ピレン、テトラセン、ベンズアントラセン、お
よびビフェニルが挙げられる。上記芳香族コモノマーはまた、このコモノマーが実質的に
その芳香族性を保持し、他の点で上記ポリマーの性質を阻害しないならば、芳香環の中に
１つ以上のヘテロ原子を含有していてもよい。そのようなヘテロ芳香族材料としては、ビ
ニル置換チオフェン、２－ビニルピリジン、４－ビニルピリジン、Ｎ－ビニルカルバゾー
ル、Ｎ－ビニルオキサゾール、およびこれらの置換類似体が挙げられる。より一般的には
、上記モノマーはスチレンである。スチレンの例としては、スチレン，α－メチルスチレ
ン、オルト－メチルスチレン，メタ－メチルスチレン、パラ－メチルスチレン、およびパ
ラ－三級ブチルスチレンが挙げられる。上記ビニル芳香族モノマー中のビニル基は、通常
は、非置換のビニル（例えば，ＣＨ２＝ＣＨ－）基、またはホモポリマーの「ブロック」
（または、セグメント）としての、上記ポリマー鎖への上記芳香族コモノマーの導入のた
めに適切な手段を提供するような性質を有する等価な基であり、上記ホモポリマーの「ブ
ロック」（または、セグメント）は、多数の連続する単一の繰返し単位を有し、それは上
記ブロックに高度の芳香族含量を賦与する。好ましいビニル芳香族モノマーはスチレンで
ある。
【００６４】
　このポリマーの第２のモノマー成分は、上記ビニル芳香族コモノマーと重合可能な任意
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のモノマーであり得る。そのようなモノマーの例としては、１，３－ブタジエン、イソプ
レン、クロロプレンなどのジエン（従って，ビニル芳香族／ジエンブロックコポリマーを
提供する）、アクリレートエステル、メタクリレートエステル、およびアルキレンオキシ
ドが挙げられる。これらのモノマーのすべてが、通常はアニオン性条件下で、ビニル芳香
族モノマーと共重合されブロックコポリマーを与え得る。これらのモノマー、特にアクリ
レートエステルまたはメタクリレートエステルが用いられるときは，通常は、低温が要求
される。
【００６５】
　モノアニオン性およびジアニオン性のポリスチレンポリマー上へのアクリレートエステ
ルおよびメタクリレートエステルのブロック共重合ための条件は、Ｅｎｃｙｃｌｏｐｅｄ
ｉａ　ｏｆ　Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　ａｎｄ　Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ（１９
８７年編集）２巻に記載されている。ビニル芳香族ブロックポリマーを調製する際に、い
くつかの手法が用いられ，そのブロックポリマーの中で最も共通するものは、上記分子の
片末端または両末端に上記アニオン性部位を有する「リビング」ポリスチレンセグメント
の中間体を包含するものである。次いで、上記リビングアニオン性部位は、第２の型の選
ばれたモノマー上への付加反応または置換反応によって、次の型のブロックをグラフトす
るために用いられ得る。
【００６６】
　他の型のモノマーはアニオン重合を経て、アニオン性ポリスチレン中間体により開始さ
れる開環反応により、ブロックコポリマーを生成し得る。これらのモノマーとしては、エ
ポキシド、エピスルフィド、酸無水物、シロキサン、ラクトン、およびラクタムが挙げら
れる。例えば、アニオン性ポリスチレンによるエポキシドモノマー上への求核攻撃は、ポ
リオキシアルキレンブロックの中に、アルコキシド基末端のポリエーテルを生成し得る。
ラクトンの類似の開環重合は、ポリエステルセグメントを導入するために用いられ得、シ
ロキサンは、ポリシロキサンのブロックを生成し得る。
【００６７】
　上記ビニル芳香族モノマーとのアニオン性共重合に特に好ましいコモノマーは、ジエン
類である。ジエン類は２つの二重結合を含有し、この２つの二重結合は、通常は、１，３
の関係で共役して置かれている。２個以上の二重結合を含有するオレフィンは、時折ポリ
エンと呼ばれるが、この２個以上の二重結合を有するオレフィンもまた、本明細書中で使
用される場合の「ジエン」の定義の範囲内に包含されると考えられる。そのようなジエン
モノマーの例としては、１，３－ブタジエン、ならびに、例えば、イソプレンおよび２，
３－ジメチルブタジエンなどのヒドロカルビル置換のブタジエンが挙げられる。上記モノ
マーおよび他の多数のモノマーは周知であり、エラストマーの成分として、ならびに他の
ポリマーに対する改質性モノマーとして広く使用されている。上記ジエンは、好ましくは
、４～６個の炭素原子を含む共役ジエンである。共役ジエンの例としては、１，３－ブタ
ジエン、ならびに、ピペリレン、２，３－ジメチル－１，３－ブタジエン、クロロプレン
、およびイソプレンなどのヒドロカルビル置換のブタジエンが挙げられ、イソプレンおよ
びブタジエンが特に好ましい。そのような共役ジエンの混合物もまた有用である。水素化
されたスチレン／イソプレンブロックコポリマーは、特に、有用である。水素化された芳
香族／ジエンブロックコポリマーにおいては、代表的には、水素化されるのは上記ジエン
モノマー含有ブロックであり、その芳香族部分は、一般に水素化に対して、より抵抗性で
ある。
【００６８】
　上記（Ｂ）コポリマーのビニル芳香族モノマー含量は、代表的には１０重量％～６０重
量％、あるいは、１５～６０重量％、または３０～６０重量％である。これらのコポリマ
ーの残りのコモノマー含量は、代表的には、４０重量％～９０重量％、または４０もしく
は５０重量％～８５もしくは７０重量％である。上記ポリマー（Ｂ）中のビニル芳香族モ
ノマーの相対量に言及するときは、そのようなモノマーから誘導される分子のその部分の
全重量平均分子量に言及するのが有用である。これは、代表的には、２０，０００～４０
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，０００の重量平均分子量である。このモノマー部分は、いくつかのブロックとなって一
緒に現れてもよく、または上記ポリマー中に別様に分布されていてもよい。したがって、
１００，０００の分子量を有するポリマーは、約３０パーセントのスチレンモノマーを含
有すれば、３０，０００のスチレン部分の分子量を有することになる。
【００６９】
　上記残りのコモノマー、つまり、ビニル芳香族モノマー以外のモノマーが脂肪族共役ジ
エンである場合には，第３のモノマーおよび他のモノマーもまた、通常は相対的に少量で
（例えば、５～２０パーセント）存在し得、これらのモノマーとしては、Ｃ２－１０のオ
レフィンオキシド、ε－カプロラクトン、およびδ－ブチロラクトンなどの材料が挙げら
れる。上記ビニル芳香族含有ジブロックコポリマーおよびトリブロックコポリマーは、各
モノマー成分の逐次の添加および重合によって調製されるので、この重合混合物は、重合
過程全体の任意の特定の段階において、上記モノマーのうちの圧倒的多数のただ一つを含
有する。比較として，ランダムブロックコポリマーの製造においては、重合の任意の特定
の段階において、一つ以上のモノマーが存在してもよい。
【００７０】
　好ましい例として、スチレン－ジエンコポリマーは、当該分野で周知の方法により調製
され得る。そのようなスチレン／ジエンブロックポリマーは、通常、アニオン重合により
、生成するポリマーにおいて最も望ましい特徴を作り出すために、様々な手法を用い、そ
して反応条件を変更して調製される。アニオン重合においては、開始剤は、アルキルリチ
ウムのような有機金属材料、またはＩＡ族金属からナフタレンのような芳香族材料への電
子移動により生成したアニオンのいずれかであり得る。好ましい有機金属材料はｓｅｃ－
ブチルリチウムのようなアルキルリチウムであり；上記重合は、上記ジエンモノマーまた
は上記スチレンのいずれかへのこのブチルアニオンの付加により開始される。
【００７１】
　あるいは、リビングジブロックポリマーは、ジアルキル－ジクロロシランなどの反応剤
への曝露によりカップリングされ得る。２つのＡ－Ｂジブロックリビングポリマーのカル
ボアニオン性の「末端」が、そのような反応剤を用いてカップリングされるとき、ＬｉＣ
ｌの沈殿が生じ、上記の逐次モノマー添加法により得られる構造よりも少し異なる構造の
、Ａ－Ｂ－Ａトリブロックポリマーを与え、ここで、この中心のＢブロックの大きさは反
応開始時のリビング（アニオン性）ジブロック中間体におけるＢブロックの大きさの２倍
である。
【００７２】
　相対的に大きなホモポリマーセグメント（Ａ）を与えるためのスチレンの連続的な添加
、引き続いて相対的に大きなホモポリマーセグメント（Ｂ）を与えるためのジエンの添加
によりされる方法により調製されるブロックコポリマーは、ポリ－Ａ－ブロック－ポリ－
Ｂコポリマー、またはＡ－Ｂジブロックポリマーと呼ばれる。
【００７３】
　通常は、混合物中のあるモノマーまたは別のモノマーが速く重合し、このモノマーに富
み，その他のモノマーの時々の混入により汚染されるセグメントに導かれる。いくつかの
場合には、この方法は、「ランダムブロックポリマー」、または「テーパーブロックポリ
マー（ｔａｐｅｒｅｄ　ｂｌｏｃｋ　ｐｏｌｙｍｅｒ）と呼ばれるポリマーの型を作るた
めに有益に用いられ得る。２つの異なるモノマーの混合物が非極性のパラフィン系溶剤中
でアニオン重合される場合には、一つのモノマーが選択的に開始し、そして通常は、重合
してホモポリマーの比較的短いセグメントを生成する。第２のモノマーの導入は不可避で
あり、このことは異なる構造の短いセグメントを生成する。次いで、第１のモノマー型の
導入は、そのホモポリマーの別の短いセグメントを生成し，この過程が連続して、ホモポ
リマーの比較的短く長さの異なるセグメントの、多かれ少なかれ「ランダム」に交互する
分布を与える。ランダムブロックポリマーは、一般に、５個より多い上記ブロックを含む
ポリマーであると考えられている。ある時点で、一つのモノマーが失活し、別のモノマー
の導入に好都合になり、「テーパーブロックポリマー」の中に，はるかにより長いブロッ
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クのホモポリマーが導かれる。
【００７４】
　最初に得られた不飽和ブロックポリマーの水素化は、酸化的により安定および熱的によ
り安定なポリマーを生成する。還元は、代表的には、上記重合過程の一部分として、微細
に砕かれたニッケル触媒、または担持されたニッケル触媒を用いて実施される。他の遷移
金属もまた、この変換を実施するために用いられてよい。水素化は、通常、最初のポリマ
ーのオレフィン性不飽和の約９４～９６％を還元するために実施される。一般に、これら
のコポリマーは、酸化安定性の理由から、水素化前のポリマー中に存在したオレフィン性
二重結合の総量を基準にして、５％以下、そしてより好ましくは０．５％以下の残存オレ
フィン性不飽和を含むことが好ましい。そのような不飽和は、赤外分光法または核磁気共
鳴分光法などの、当業者に周知の多くの手法により測定され得る。もっとも好ましくは、
上記（ａｆｏｒｅｍｅｎｔｉｏｎｅｄ－ｍｅｎｔｉｏｎｅｄ）分析手法により測定した場
合には、これらのコポリマーは、認識可能な不飽和をまったく含まない。
【００７５】
　好ましい実施形態においては、上記（Ｂ）コポリマー、および特にスチレン－ジエンコ
ポリマーは、上記のように、上記ブロックの一部がビニル芳香族モノマーのホモポリマー
またはホモオリゴマーセグメントからなり、上記ブロックの別の部分が上記ジエンモノマ
ーのホモポリマーまたはホモオリゴマーセグメントからなるブロックコポリマーである。
上記ポリマーは、一般に、少なくとも５０，０００を超える重量平均分子量、好ましくは
少なくとも１００，０００の重量平均分子量、より好ましくは少なくとも１５０，０００
の重量平均分子量、そして最も好ましくは少なくとも２００，０００の重量平均分子量を
有する。一般には、上記ポリマーは５００，０００の重量平均分子量、好ましくは４００
，０００の重量平均分子量、そしてさらに好ましくは３００，０００の重量平均分子量を
超えるべきではない。この重量平均分子量は、上記のように決定され得る。そのようなポ
リマーに対する数平均分子量は、いくつかの公知の手法により決定され得る。そのような
決定のための便利な方法は、サイズ排除クロマトグラフィー（ゲル浸透クロマトフラフィ
ー（ＧＰＣ）としても公知である）によるものであり、このサイズ排除クロマトグラフィ
ーは付加的に重量平均分子量の情報をも提供する。Ｗ．Ｗ．Ｙａｕ、Ｊ．Ｊ．Ｋｉｒｋｌ
ａｎｄ，およびＤ．Ｄ．Ｂｌｙ、「Ｍｏｄｅｒｎ　Ｓｉｚｅ　Ｅｘｃｌｕｓｉｏｎ　Ｃｈ
ｒｏｍａｔｏｇｒａｐｈｙ」、Ｊｏｈｎ　Ｗｉｌｅｙ　ａｎｄ　Ｓｏｎｓ、Ｎｅｗ　Ｙｏ
ｒｋ、１９７９年を参照のこと。所定の特に適切なブロックコポリマーの分散度（Ｍｗ／
Ｍｎ比）は、代表的には、１．０～１．２の間にある。
【００７６】
　本発明の（Ｂ）コポリマーを調製するために使用され得るモノマーとしては、１，３－
ブタジエン、１，２－ペンタジエン、１，３－ペンタジエン、イソプレン、１，５－ヘキ
サジエン、２－クロロ－１，３ブタジエン、およびスチレン，α－メチルスチレン、オル
ト－メチルスチレン、メタ－メチルスチレン、パラ－メチルスチレン、パラ－ｔ－ブチル
スチレンなどの芳香族オレフィン、ならびにこれらの混合物が挙げられる。他のコモノマ
ーが、上記混合物中および上記ポリマー中に含有され得、そのコモノマーは生成するポリ
マーの性質を実質的に変化させない。このコモノマー含量は、上記でより詳細に記載した
ように、上記触媒成分の選択を通して、および様々なモノマーの分圧を制御することによ
り、制御することができる。
【００７７】
　適切なスチレン／イソプレンの、水素化された規則的なジブロックコポリマーは、Ｉｎ
ｆｉｎｅｕｍ（登録商標）　ＳＶ１４０（以前は、Ｓｈｅｌｌｖｉｓ（登録商標）　４０
）（Ｍｗ　約２００，０００）、Ｉｎｆｉｎｅｕｍ（登録商標）　ＳＦ１５０（Ｍｗ　約
１５０，０００）、およびＩｎｆｉｎｅｕｍ（登録商標）　ＳＶ１６０（Ｍｗ　約１５０
，０００）などの商用名の下でＩｎｆｉｎｅｕｍから商業的に入手可能であり、ならびに
、Ｓｅｐｔｏｎ（登録商標）　１０２０（Ｍｗ　約１５０，０００）、およびＳｅｐｔｏ
ｎ（登録商標）　１００１（Ｍｗ　約２００，０００）などの商用名の下で、Ｓｅｐｔｏ
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ｎ　Ｃｏｍｐａｎｙ　ｏｆ　Ａｍｅｒｉｃａ（Ｋｕｒａｒａｙ　Ｇｒｏｕｐ）から商業的
に入手可能である。適切なスチレン／１，３－ブタジエンの、水素化されたランダムブロ
ックコポリマーは、Ｇｌｉｓｓｏｖｉｓｃａｌ（登録商標）（Ｍｗ　約１６０，０００～
２２０，０００）の商用名の下でＢＡＳＦから入手可能である。これらのポリマーの若干
数およびそれらの製造のより詳細な記載は、米国特許第５，７４７，４３３号に見出され
、第３欄、第５６行～第８欄、第６２行を参照のこと。
【００７８】
　本発明において有用なブロックコポリマーの代替的な形態は、星型ポリマーである。こ
れらは、米国特許第６，０３４，０４２号を含む様々な特許中に詳細に記載されており、
この米国特許は、ポリスチレンブロックを伴なう水素化されたポリイソプレン－ポリブタ
ジエン－ポリイソプレンのテトラブロックコポリマー枝を有する星型ポリマーを開示する
。別のそのような特許は、米国特許第５，４５８，８７９１号であり、この特許は、水素
化されたポリイソプレンおよびポリスチレンのトリブロックコポリマー枝を有し、ここに
ポリスチレンがこの星型ポリマーの核の近くに位置している星型ポリマーを開示する。そ
のようなポリマーは、Ｓｈｅｌｌｖｉｓ（登録商標）　２５０、Ｓｈｅｌｌｖｉｓ（登録
商標）　２６０、またはＳｈｅｌｌｖｉｓ（登録商標）　３００の商用名の下で、Ｉｎｆ
ｉｎｅｕｍから商業的に入手可能である。適切な星型ポリマーとしては、従って、水素化
されたスチレン／ブタジエン星型ポリマーおよび水素化されたスチレン／イソプレンポリ
マーが挙げられる。
【００７９】
　濃縮物組成物においては、特に鉱物油においては、上記水素化されたジエン／ビニル芳
香族ブロックコポリマーの量は、代表的には、１～３０重量パーセント，しばしば１～２
５重量パーセント、または１～１５重量パーセントである。１％のはるか下の濃度では、
上記ポリマーは上記の油に可溶であり、会合により過度に増加した粘性を示すことなく、
その結果、以下に記載される改良された粘度特性は依然として明白であるが、本発明の所
定の抗粘稠化の利点が十分には実現されない。１５～３０％のはるか上の濃度では、上記
組成物は、本発明の成分（Ａ）の存在下であっても、増加した粘性および取り扱いにおけ
る所定の困難さを示し得る。成分（Ｂ）の好ましい濃度範囲は、２～１２重量パーセント
であり；濃縮物中、より好ましくは４～８パーセント、または５～７パーセントである。
十分に処方された潤滑剤においては、成分（Ｂ）の濃度は、対応して、例えば、０．０５
～１．５重量パーセント、０．２～１重量パーセント、または０．４～０．８重量パーセ
ントに低減されるであろう。
【００８０】
　ポリマー（Ａ）およびポリマー（Ｂ）の相対的な重量比は、濃縮物中であっても、また
、十分に処方された潤滑剤中であっても、代表的には２０：８０～６０：４０、もしくは
３０：７０～５０：５０、もしくは３５：６５～４５：５５、もしくは約４０：６０、ま
たは、他の実施形態では、１．０：（０．１～１０）、もしくは１．０：（０．２～５）
、もしくは１．０：（０．５～２）である。
【００８１】
　別の実施形態では、ポリマー（Ａ）およびポリマー（Ｂ）の混合物は、わずかの希釈剤
とともに、または希釈剤を伴なわずに、上記ポリマーの固体ブレンドとして提供され得る
。この固体ブレンドは、上記ポリマーの各々の粒子の混合物であり得、またはそれは、そ
れ自身が個々のポリマーのブレンド（例えば、溶融ブレンドによる）である粒子を含み得
る。上記ポリマー（Ａ）およびポリマー（Ｂ）の量および比は、上記に記載されるとおり
である。上記固体粒子は、その粒子を潤滑粘性を有する油中、または別の希釈液体の中に
溶解させることにより用いられ得る。
【００８２】
　ポリマー性の粘性改良剤濃縮物のポリマー含量（Ａ）および（Ｂ）は、代表的には、鉱
油、合成炭化水素、またはエステル希釈剤中に、５～４０重量％である。オレフィンコポ
リマー、エチレン／プロピレン／ジエン（ＥＰＤＭ）ポリマー，ブチルポリマー、または
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ポリメタクリレートなどの非会合性のポリマーを用いて，相対的に高い濃度で、過度に高
いバルク粘性率を経験することはなく濃縮物が調製され得る。しかし、上記スチレン－ジ
エンブロックコポリマーは、このブロックコポリマーのポリスチレンセグメントの相互親
和性を通じて（と推測される）高度に会合性であり、その結果、上記濃縮物粘度が大きす
ぎて注ぎ込むことができなくなるまでに溶解させられ得るポリマーの量は、相対的に低い
。上記会合の問題は、それら自身がブロックコポリマー中のポリスチレンセグメントに対
して相対的に貧な溶媒である非極性鉱物油または合成炭化水素希釈剤を使用することによ
り、さらに悪化する。これらの希釈剤の中では、会合の程度が相対的に高い。
【００８３】
　本発明においては、ポリマー（Ｂ）とともにポリマー（Ａ）のさらなる存在が、濃縮物
において見出されるように、そうでない場合に、相対的に高濃度での（Ｂ）の存在に由来
して生じるであろう粘稠化を防止し、または最小限にする。本発明の優位点の別の群は、
本発明のポリマーブレンドが、十分にブレンドされた潤滑剤という相対的により希釈され
た形式にあるときには、優れた粘度特性を示すことであり、この優れた粘度特性としては
、高温高せん断安定性（ＨＴＨＳ）（ＡＳＴＭ　Ｄ－４６８３）］のような高温特性、上
記ポリマーを添加した際の粘稠化性能、および、また、実質的により低い（改良された）
せん断安定性指数（ＳＳＩ）（ＡＳＴＭ　Ｄ－６２７８）などの高温特性に加えて、低温
クランクシミュレータ試験（ＣＣＳ）（ＡＳＴＭ　Ｄ－５２９３）、小型回転粘度計試験
（ＭＲＶ）（ＡＳＴＭ　Ｄ－４６８４）、および走査ブルックフィールド（Ｂｒｏｏｋｆ
ｉｅｌｄ）粘度（ＡＳＴＭ　Ｄ－５１３３］のような、優れた低温特性が挙げられる。
【００８４】
　（潤滑粘性を有する油）
　本発明の潤滑剤組成物および潤滑方法は、潤滑粘性を有する油を使用し、このような油
としては、天然潤滑油または合成潤滑油、およびこれらの混合物が挙げられる。鉱油と合
成油、特にポリα－オレフィン油およびポリエステル油、との混合物がしばしば使用され
る。
【００８５】
　天然油としては、動物油および植物油（例えば，ひまし油、ラード油、および他の植物
酸エステル）が挙げられ、加えて、液体石油、およびパラフィンタイプ、もしくはナフテ
ンタイプ、または混合パラフィン－ナフテンタイプの溶剤処理された鉱物性潤滑剤または
酸処理された鉱物性潤滑剤などの鉱物性潤滑剤が挙げられる。水素処理された油、または
水素化分解された油は、潤滑特性を有する有用な油の範囲内に含まれる。石炭またはけつ
岩から誘導される潤滑特性を有する油もまた有用である。合成潤滑剤としては、例えば，
重合されたオレフィン、分子間重合（ｉｎｔｅｒｐｏｌｙｍｅｒｉｚｅｄ）されたオレフ
ィンおよびこれらの混合物、アルキルベンゼン、ポリフェニル（例えば、ビフェニル、テ
ルフェニル、およびアルキル化ポリフェニル）、アルキル化ジフェニルエーテルおよびア
ルキル化ジフェニルスルフィド、ならびにこれらの誘導体、類似体、および同族体などの
炭化水素油およびハロゲン置換の炭化水素油が挙げられる。水素処理されたナフテン系油
もまた周知である。
【００８６】
　アルキレンオキシドポリマー、アルキレンオキシド分子間重合体（ｉｎｔｅｒｐｏｌｙ
ｍｅｒ）、およびこれらの誘導体、ならびに末端のヒドロキシル基が、例えば、エステル
化またはエーテル化によって修飾されているアルキレンオキシドポリマーおよびアルキレ
ン分子間重合体が、使用され得る他の種類の公知の潤滑油を構成する。
【００８７】
　別の適切な種類の使用され得る合成潤滑油としては、ジカルボン酸のエステル、および
Ｃ５～Ｃ１２のモノカルボン酸およびポリオールまたはポリオールエーテルから調製され
るエステルが挙げられる。
【００８８】
　他の合成潤滑油としては、リン含有酸の液状エステル、ポリマー状テトラヒドロフラン



(18) JP 4840925 B2 2011.12.21

10

20

30

40

50

、ポリアルキルシロキサン油、ポリアリールシロキサン油、ポリアルコキシシロキサン油
またはポリアリールオキシシロキサン油などのシリコーンベースの油、および珪酸油が挙
げられる。
【００８９】
　上記で開示されたタイプの天然の未精製油、精製油、および再精製油、または合成の未
精製油、精製油、および再精製油のいずれか（ならびに、これらのいずれかの２つ以上の
混合物）は、本発明の組成物に使用され得る（ｃａｎ　ｕｓｅｄ）。未精製油は、天然源
または合成源からさらなる精製処理なしに直接に得られる油である。精製油は、その油が
一つ以上の性質を改良するために一つ以上の精製工程でさらに処理されたことを除いて、
未精製油と類似である。再精製油は、精製油を得るために使用されるプロセスと類似です
でに使用に供されている精製油に適用されるプロセスにより得られる。そのような再精製
油は、しばしば、使用済みの添加剤および油分解生成物の除去に向けられた手法によりさ
らに処理される。
【００９０】
　さらには、上記潤滑粘性を有する油は、ＡＰＩ基油カテゴリー　グループＩ～Ｖの油の
いずれかであり得、この潤滑粘性を有する油としては、グループＩ（＞０．０３％Ｓ、お
よび／または＜９０％の飽和度、粘度指数８０～１２０）、グループＩＩ（
【００９１】
【化２９】

）、グループＩＩＩ（
【００９２】
【化３０】

）、グループＩＶ（すべてのポリα－オレフィン）、もしくはグループＶ（他のすべて）
、またはこれらの混合物が挙げられる。グループＩＩ、ＩＩＩ、およびＩＶの油が特に有
用である。
【００９３】
　本発明の潤滑油は、濃縮物を形成する量で存在する場合は、通常、上記組成物の主要な
量を構成する。したがって、この主要な量は、組成物の少なくとも５０重量％または６０
重量％、好ましくは７０～９６％、より好ましくは、８４～９３％である。この油は、上
記成分（ａ）および（ｂ）、ならびに任意の選択可能な添加物を占めたあとの組成物の残
りを構成し得る。
【００９４】
　（他の添加剤）
　本発明の組成物は、少量の他の成分を含んでいてもよい。そのような添加剤の使用は、
任意であり、本発明の組成物中の上記添加剤の存在は、特定の用途および、要求される性
能の特定のレベルに依存するであろう。上記組成物は、ジチオ燐酸の亜鉛塩などの、摩擦
改良剤を含んでいてもよい。ジチオ燐酸の亜鉛塩は、しばしば、ジチオ燐酸亜鉛、Ｏ，Ｏ
－ジヒドロカルビル　ジチオ燐酸亜鉛、および他の通常使用される名前で呼ばれる。上記
ジチオ燐酸の亜鉛塩は、ときには、略号ＺＤＰによって呼ばれる。一つ以上のジチオ燐酸
の亜鉛塩が、さらなる極圧、耐磨耗、および耐酸化性能を提供するために、少量だけ存在
していてもよい。
【００９５】
　本明細書中上記で議論したジチオ燐酸の亜鉛塩に加えて，本発明の潤滑油中に必要に応
じて用いられてもよい他の添加剤としては、例えば，洗浄剤、分散剤、補助粘性改良剤、
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酸化防止剤、金属不動態化剤、流動点降下剤、極圧剤、耐磨耗剤、色安定剤および消泡剤
が挙げられる。
【００９６】
　本発明の組成物に含まれていてもよい極圧剤、ならびに腐食防止剤および酸化防止剤と
しては、塩素化脂肪族炭化水素、有機スルフィドおよびポリスルフィド、亜燐酸ジヒドロ
カーボンおよび亜燐酸トリヒドロカーボンが挙げられるリンエステル、ならびにモリブデ
ン化合物が挙げられる。
【００９７】
　補助粘性改良剤（また時折、粘度指数向上剤とも呼ばれる）が本発明の組成物中に含ま
れていてもよい。粘性改良剤は、通常、ポリマーであり、そのポリマーとしてはポリイソ
ブテン、ポリメタクリル酸エステル、ジエンポリマー、ポリアルキルスチレン、アルケニ
ルアレーン－共役ジエンコポリマー、およびポリオレフィンが挙げられる。分散剤特性お
よび／または抗酸化特性を有する、多官能の粘性改良剤は公知であり、必要に応じて用い
られてもよい。そのような商品は多くの刊行物に記載されている。
【００９８】
　流動点降下剤は、特に有用な型の添加剤であり、本明細書中に記載される潤滑油中にし
ばしば含まれる。例えば、Ｃ．Ｖ．ＳｍａｌｈｅｅｒおよびＲ．Ｋｅｎｎｅｄｙ　Ｓｍｉ
ｔｈによる「Ｌｕｂｉｒｉｃａｎｔ　Ａｄｄｉｔｉｖｅｓ」（Ｌｅｚｉｕｓ－Ｈｉｌｅｓ
　Ｃｏｍｐａｎｙ　Ｐｕｂｌｉｓｈｅｒ、Ｃｌｅｖｅｌａｎｄ、Ｏｈｉｏ、１９６７年）
の８頁を参照のこと。流動点降下剤の例としては、ポリアクリレート、アルキル化ナフタ
レン、スチレン／マレイン酸アルキルコポリマー、ならびにフマル酸エステルおよびマレ
イン酸エステル／酢酸ビニルコポリマーが挙げられる。
【００９９】
　安定な泡の生成を低減し、または防止するために使用される消泡剤としては、シリコー
ンまたは有機ポリマーが挙げられる。これらの消泡剤組成物およびさらなる消泡剤組成物
の例は、Ｈｅｎｒｙ　Ｔ．Ｋｅｒｎｅｒによる「Ｆｏａｍ　Ｃｏｎｔｒｏｌ　Ａｇｅｎｔ
ｓ」（Ｎｏｙｅｓ　Ｄａｔａ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ、１９７６年）、１２５～１６２
頁に記載されている。
【０１００】
　洗浄剤および分散剤は、灰分生成型または無灰分型のものであってもよい。この灰分生
成型洗浄剤としては、アルカリ金属またはアルカリ土類金属とスルホン酸、カルボン酸、
フェノール、または少なくとも一つの直接の炭素－リン結合により特徴付けられる有機リ
ン系酸との、油溶性で中性および塩基性の金属塩が挙げられ、ここで「塩基性の塩」は、
その有機酸基よりも化学量論的に多量にその金属が存在する金属塩を示すために用いられ
る。塩基性の塩、およびそれらを調製し使用するための手法は当業者に周知であり、本明
細書中で詳細に議論される必要はない。塩基性の塩をもたらす過塩基性度は、用語、金属
比（ＭＲ）、によって示され、この用語は、酸の当量当たりの塩基の当量数を示す。
【０１０１】
　無灰分性の洗浄剤および分散剤は、その構成に依存して、その洗浄剤または分散剤が燃
焼時に酸化ホウ素または五酸化リンなどの不揮発性の残渣を生じるという事実にも関わら
ず、そう呼ばれる；しかしながら、この無灰分性の洗浄剤または分散剤は、通常は、金属
を含んでおらず、したがって燃焼の際に金属含有灰分を生成しない。さらには、そのよう
な材料は、潤滑剤処方物の中で用いられるときは、金属塩と相互作用し得、その結果、こ
の材料はもはや金属を含まないことにはならない。これらの材料は、しかしながら、一般
に「無灰分性」と呼ばれている。多くの類型が当該分野で公知であり、それらのいずれも
が、本発明の潤滑剤中での使用に対して適切である。以下のものが例示的である。（１）
少なくとも３４個の、そして好ましくは少なくとも５４個の炭素原子を有するカルボン酸
（または、それらの誘導体）と、アミンのような窒素含有化合物、フェノールおよびアル
コールなどの有機ヒドロキシ化合物、ならびに／または塩基性の無機材料、との反応生成
物。これらの「カルボン酸分散剤」の例は、米国特許第３，５４１，６７８号を含む多く
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の米国特許に記載されている。（２）相対的に高分子量の脂肪族または脂環式ハライドと
、アミン、好ましくはポリアルキレンポリアミン、との反応生成物。これらの分散剤は、
「アミン分散剤」として特徴付けられ得、これらの分散剤の例は、例えば，米国特許第３
，２７５，５５４号に記載されている。（３）そのアルキル基が少なくとも３０個の炭素
原子を有する、アルキルフェノールと、アルデヒド（とりわけ、ホルムアルデヒド）およ
びアミン（特に、ポリアルキレンポリアミン）との反応生成物であり、これらは「マンニ
ッヒ（Ｍａｎｎｉｃｈ）分散剤」として特徴付けられ得る。米国特許第３，４１３，３４
７号に記載される材料が例示的である。（４）上記カルボン酸分散剤、アミン分散剤また
はマンニッヒ分散剤を、尿素、チオ尿素、二硫化炭素、アルデヒド、ケトン、カルボン酸
、炭化水素置換無水コハク酸、ニトリル、エポキシド、ホウ素化合物、リン化合物などの
反応剤で後処理することにより得られる生成物。この種の例示的な材料は、米国特許第４
，２３４，４３５号に記載されている。（５）メタクリル酸デシル、ビニルデシルエーテ
ル、および高分子量オレフィンなどの油溶性のモノマーと、例えば、アクリル酸アミノア
ルキルまたはメタクリル酸アミノアルキル、アクリルアミドおよびポリ（オキシエチレン
）置換アクリレートなどの極性の置換基を有するモノマーとの分子間重合体（ｉｎｔｅｒ
ｐｏｌｙｍｅｒ）。これら分子間重合体は、「ポリマー性分散剤」として特徴付けられ得
、これら分子間重合体の具体例は、例えば、米国特許第３，３２９，６５８号に開示され
ている。
【０１０２】
　上記に例示された添加剤は、各々、潤滑剤組成物中に、０．００１重量％もの低い濃度
で、存在していてもよく、通常は０．０１重量％～２０重量％の範囲であり、より多くの
場合、１重量％～１２重量％の範囲である。
【０１０３】
　（潤滑油組成物）
　本発明の潤滑油組成物は、大部分の量の潤滑粘性を有する油、ならびに少量の、通常は
ニートの無希釈剤基準で０．１～２重量％、好ましくは０．５～１．５重量％、のポリマ
ー（Ａ）および（Ｂ）の混合物を含む。上記ポリマーの混合物を構成する成分は、個々に
、潤滑粘性を有する油に添加されてもよい。この場合には、個々に添加された成分の相対
量は、上記混合物中で用いられるのと同じ比にある。
【０１０４】
　（添加剤濃縮物）
　本発明の混合物は、添加剤濃縮物の一つの成分として存在していてもよい。添加剤濃縮
物は、濃縮された形態で、通常は、実質的に不活性な、普通は液状の、有機希釈剤の存在
下で、必要に応じて他の性能改良添加剤とともに、本発明の混合物を含む。炭化水素溶剤
および炭化水素油などの幅広い希釈剤が有用な希釈剤である。より多くの場合には、この
希釈剤は潤滑粘性を有する油である。
【０１０５】
　代表的には、本発明の混合物は、添加剤濃縮物中に、この添加剤濃縮物の全重量基準で
、１重量％～５０重量％、多くの場合には１％～２０％までの量で存在する。すべての潤
滑剤製造者が固体ポリマーを取り扱うことができるとは限らず、そこで、特化された装置
なしに取り扱われ得る液体の形で上記ポリマー混合物を提供することがしばしば必要であ
る。濃縮された形で上記混合物を供給することの目的は、末端ユーザーに、上記ポリマー
含有混合物を輸送する工程のコストを低減することである。上記添加剤濃縮物は、代表的
には、取り扱うことができる必要性、例えば、上記濃縮物をポンプで注入し、注ぎ込み、
またはさもなければ配達することができる必要性に留意しながら、最大量の活性な材料（
ポリマーおよび他の性能改質添加剤）を含む。上記添加剤濃縮物の粘稠性は、その添加剤
の中に存在するポリマーの量に依存し、その粘稠性は液体からゲルそして固体の範囲に及
び得る。したがって、上記添加剤濃縮物中に含まれるポリマーの量は、しばしば、潤滑剤
配合者の、上記濃縮物を取り扱う能力に依存する。
【０１０６】
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　しばしば、上記ポリマー組成物および、このポリマー組成物を含む添加剤濃縮物は、少
量の、代表的には０．０１重量％～１重量％の、ヒンダードフェノールまたは芳香族アミ
ンなどの酸化防止剤を含む。
【０１０７】
　上記混合物は、上記無希釈剤の個々のポリマー成分を混合することにより、ニートで、
実質的に無希釈剤の形で、調製されてもよい。そのような混合は、代表的には、特化され
た装置、例えば、混練、カレンダー成形、または押出し成形により、上記成分が組み合わ
せられる装置、を必要とし、これらのすべては実質的に希釈剤なしの混合物を調製するた
めに有用である。
【０１０８】
　希釈剤なしのポリマー混合物を調製ための別の手段は、上記ポリマーを、個々にまたは
一緒に、各ポリマー成分が可溶な溶剤に溶解し、次いで、この溶剤を、上記ポリマー含有
溶液から除去する方法であり、その除去方法としては、しばしば減圧下で、その溶液を加
熱することにより上記溶剤を剥離させるエバポレーション、上記溶液を、上記ポリマー混
合物がもはや可溶でない温度まで冷却することにより、上記の溶液から上記ポリマー混合
物を沈殿させること、または上記ポリマー含有溶液を、上記ポリマー混合物が不溶もしく
は限定された溶解性しか有しない別の溶剤と混合することにより、上記ポリマー混合物を
上記溶液から沈殿させること、または当業者に周知の他の手法が挙げられる。
【０１０９】
　本明細書中に記載される混合物、濃縮物、および潤滑剤は、内燃機関を潤滑するために
有用であり、この内燃機関としては、乗用車、トラックおよび建設機械などの苛酷な使用
に耐えるディーゼル適用のための４工程エンジン、２工程エンジン、火花点火式のエンジ
ン、または点火装置点火式のエンジン、定置ガス機関、小型で持ち運び可能なエンジン、
および船舶用ディーゼルエンジンが挙げられる。各場合において、本発明の組成物を含む
潤滑剤が上記エンジンに供給され、そのエンジンが運転される。
【０１１０】
　上記材料のいくつかが、最終処方物において、相互作用し得、その結果、最終処方物の
成分が最初に添加された成分と異なり得るということは公知である。例えば、（例えば、
洗浄剤の）金属イオンが他の分子の他の酸性部位へ移行し得る。本発明の組成物を意図さ
れた用法で用いる際に生成される生成物を含めて、この移行によって生成される生成物は
、簡単に記述することはできないかもしれない。しかしながら、そのような改変および反
応生成物のすべてが、本発明の範囲内に含まれる；本発明は、上記成分を混合することに
より調製される組成物を含む。
【０１１１】
　以下の例が本発明の原理を例示する。
【実施例】
【０１１２】
　（実施例１）
　ポリマー（Ａ）および（Ｂ）の、重量で５０：５０のブレンドを調製する。ポリマーＡ
を、第１に、０．１％のブチル化ヒドロキシトルエン（ＢＨＴ）抗酸化剤を含む１５０Ｎ
鉱油に溶解する。この酸化防止剤を、上記鉱油に室温で添加する。ポリマーＡはペレット
状にあり、このポリマーＡをゆっくり上記油に添加する。この間、鉱油を加熱し、高度の
攪拌を伴なって攪拌する。すべてのポリマーＡを添加したあと、上記油を１３０℃まで加
熱し続け、すべてのポリマーＡペレットが十分に溶解するまで、その温度に保つ。ポリマ
ーＢもまたペレット状にあり、このポリマーＢを、次いで、上記油に添加し、すべてのポ
リマーＢが十分に溶解するまで１３０℃で強く攪拌する。このブレンドを、強い攪拌の下
で、１３０℃でさらに２時間保持し、すべてのポリマーが十分に溶解していることを確実
にする。
【０１１３】
　ポリマー（Ａ）は、７５ｗｔ－％．のエチレン濃度、約８８，０００の
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【０１１４】
【化３１】

、および８のＳＳＩを有する、エチレンプロピレンコポリマーである。それは、２２％の
結晶化度、８６７ｋｇ／ｍ３の密度、および３８℃の融点を有する。ポリマー（Ｂ）はＳ
ｅｐｔｏｎ　Ｃｏｍｐａｎｙ　ｏｆ　ＡｍｅｒｉｃａからのＳｅｐｔｏｎ（登録商標）　
１０２０、水素化されたセグメントのスチレン－イソプレン（３５ｗｔ．％スチレン）ジ
ブロックコポリマーであり、約１５０，０００の
【０１１５】

【化３２】

を有する。
【０１１６】
　（実施例２～７および比較例Ｃ１）
　実施例１からのポリマーブレンドの濃縮物を、鉱油中、次表に示すような全濃度（Ａ）
＋（Ｂ）で調製する。比較のために、Ｓｅｐｔｏｎ（登録商標）　１０２０の試料をもま
た５．８重量パーセント濃度で調製する。１００℃における、これら濃縮物の各々の動粘
性率（Ｄ４４５＿１００）を測定し、その結果をｍｍ２ｓｅｃ－１（ｃＳｔ）の単位で提
示した。
【０１１７】

【表１】

　（実施例８～１４ならびに比較例Ｃ２およびＣ３）
　実施例１のようなポリマーの５０：５０ブレンドを含む濃縮物を、以下に示す基油およ
び添加剤パッケージを用いる油処方物に添加し、このポリマーブレンドを含有する潤滑剤
を生成する。ＡＳＴＭ　Ｄ６２７８＿３０（３０工程せん断安定性試験）の条件下で、１
００℃における粘度をせん断の前後で測定し、せん断安定性指数（ＳＳＩ）を計算する。
【０１１８】
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【表２】

　（実施例１５～２１ならびに比較例Ｃ４およびＣ５）
　十分に処方された組成物を、ポリα－オレフィンおよびＡＰＩグループＩＩＩ鉱物基油
のブレンドされた基油ならびに従来の添加剤を用いて調製する。その組成物を次の試験お
よび測定に供する：１００℃における動粘性率（ｍｍ２／ｓ（ｃＳｔ）単位）；高温高せ
ん断粘度（ＨＴＨＳ、ＡＳＴＭ　Ｄ　４６８３、ｍＰａ－ｓ単位）；ＣＣＳ（冷クランク
シミュレーター）粘度（ＡＳＴＭ　Ｄ５２９３、２回の測定の平均、ｍＰａ－ｓ単位）、
および－４０℃におけるＭＲＶ（小型回転粘度計、ＡＳＴＭ　Ｄ　４６８４、ｍＰａ－ｓ
単位）。
【０１１９】
【表３】

　上記結果は、希薄溶液（約１重量パーセント）における場合には、すべての上記ポリマ
ー溶液が受容可能な粘度を示すが、濃厚溶液においては、上記スチレンベースのブロック
コポリマーは過度の粘度を賦与し、この問題は、本発明のブレンドを用いることにより解
決されることを示す。さらには、本発明のブレンドを含有する処方物のせん断安定性は、
上記エチレンプロピレンコポリマー（ポリマーＡ）のみ、または上記スチレンベースのブ
ロックポリマー（ポリマーＢ）のみを含有する処方物のせん断安定性よりも相当に良好で
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ある。このことは予想外な結果である。なぜなら、ブレンドされたポリマーのＳＳＩは、
通常、そのブレンド中の個々の成分のＳＳＩの比例的な寄与を反映すると理解されるから
である。
【０１２０】
　上記結果がさらに示すことは、本発明のブレンドを含有する潤滑剤処方物が、上記スチ
レンベースのブロックコポリマーと比較して、良好な（低い）ＣＣＳ粘度および－４０℃
における優れた（低い）ＭＲＶ粘度を示すことである。上記潤滑剤処方物はまた、改良さ
れた（より高い）高温高せん断粘度を示す。
【０１２１】
　（実施例２２～２６ならびに比較例Ｃ６およびＣ７）
　様々な比の（実施例１からの）ポリマーＡおよびＢを含有する濃縮物を、実施例１に記
載される手順にしたがって調製する。十分に処方された組成物を、上記濃縮物、ＡＰＩグ
ループＩＩＩ鉱物油およびポリα－オレフィンのブレンドされた基油、ならびに従来の添
加剤を用いて調製し、上記の試験および手順を用いて試験する。結果を次の表に示す：
【０１２２】
【表４】

　上記結果が示すことは、ＡおよびＢのブレンドは、エンジンオイル処方物中の希薄溶液
（約１．１重量パーセント）における場合には、上記エチレンプロピレンコポリマー（ポ
リマーＡ）のみ、または上記スチレンベースのブロックポリマー（ポリマーＢ）のみのい
ずれかを含有する処方物より良好（より低粘度）な低温特性（ＣＣＳおよびＭＲＶ）を示
すことである。このことは予想外な結果である。なぜなら、ブレンドされたポリマーの特
性は、通常、そのブレンド中の個々の成分の比例的な寄与を反映するからである。
【０１２３】
　上記結果がさらに示すことは、本発明のブレンドを含有する潤滑剤処方物が、上記エチ
レンプロピレンコポリマー（ポリマーＡ）のみ、または上記スチレンベースのブロックポ
リマー（ポリマーＢ）のみを含有する処方物より良好な（より低い）せん断安定性指数（
ＳＳＩ）示すことである。重ねて、このことは予想外な結果である。なぜなら、ポリマー
のブレンドのＳＳＩは、通常、そのブレンド中の個々の成分の比例的な寄与を反映するか
らである。
【０１２４】
　上記で言及された文書の各々は、本明細書中に参考として援用される。上記実施例の中
、または違った風に明示的に示された箇所を除いては、材料の量、反応条件、分子量、炭
素原子の数などを特定する、本明細書中のすべての数量は、「約」という語で修正される
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ように理解されるべきである。特に指示がない限り、本明細書中で言及される各々の化学
物質または組成物は、商業グレードの材料であるとして解釈されるべきであり、この化学
物質または組成物は、その異性体、副生成物、誘導体、および商業グレードには存在する
と通常理解される他のそのような材料を含んでいてもよい。しかしながら、特に指示がな
い限り、各化学成分の量は、商業材料の中に普通に存在するかもしれない、任意の溶剤ま
たは希釈油を除いて提示される。本明細書中で記載される上限および下限の量、範囲、な
らびに比率限界は、独立して組み合わされ得ると理解されるべきである。本明細書中で用
いられる場合には、「本質的に何々からなる」という表現は、考慮される組成物の基本的
かつ新奇な特徴に実体上は影響を与えない物質の含有を許容する。



(26) JP 4840925 B2 2011.12.21

10

20

30

フロントページの続き

(51)Int.Cl.                             ＦＩ                                                        
   Ｃ１０Ｍ 105/04     (2006.01)           Ｃ１０Ｍ 105/04    　　　　          　　　　　
   Ｃ１０Ｎ  20/00     (2006.01)           Ｃ１０Ｎ  20:00    　　　Ａ          　　　　　
   Ｃ１０Ｎ  20/04     (2006.01)           Ｃ１０Ｎ  20:00    　　　Ｃ          　　　　　
   Ｃ１０Ｎ  30/02     (2006.01)           Ｃ１０Ｎ  20:00    　　　Ｚ          　　　　　
   Ｃ１０Ｎ  40/25     (2006.01)           Ｃ１０Ｎ  20:04    　　　　          　　　　　
   　　　　                                Ｃ１０Ｎ  30:02    　　　　          　　　　　
   　　　　                                Ｃ１０Ｎ  40:25    　　　　          　　　　　

(74)代理人  100113413
            弁理士　森下　夏樹
(72)発明者  ファン，　チョー
            アメリカ合衆国　オハイオ　４４０１２，　エイボン　レーク，　レッドウッド　ブールバード　
            ３２６３１
(72)発明者  ブレオン，　ルイス
            アメリカ合衆国　オハイオ　４４２０２，　オーロラ，　グリーンブライアー　ドライブ　２６３

    審査官  品川　陽子

(56)参考文献  国際公開第２００２／０１０２７６（ＷＯ，Ａ１）
              特表２００２－５２９５７８（ＪＰ，Ａ）
              特開昭５９－１２２５９５（ＪＰ，Ａ）
              特開昭４９－０４７４０１（ＪＰ，Ａ）
              国際公開第００／０３４４２０（ＷＯ，Ａ１）
              国際公開第００／０６００３２（ＷＯ，Ａ１）

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              C10M 143/02
              C10M 143/04
              C10M 143/10
              C10M 143/12
              C10N  40/25


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	overflow

