
JP 6000162 B2 2016.9.28

10

20

(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ゴム成形体である被着体（１）と、接着剤（Ｘ）を架橋してなる層と、ゴムまたはその
他の材料からなる成形体である被着体（２）が接してなるゴム接着体であって、
　前記接着剤（Ｘ）が、２５℃での粘度が、１Ｐａ・ｓ以上、５，０００Ｐａ・ｓ未満の
範囲であるエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）と、下記（Ｂ－１）、（
Ｂ－２）および（Ｂ－３）よりなる群から選ばれる少なくとも一種の架橋剤（Ｂ）とを含
み、かつ、
　前記接着剤（Ｘ）が、液状を呈し、２５℃での粘度が、０．１Ｐａ・ｓ以上、２，００
０Ｐａ・ｓ未満の範囲であり、実質的に溶媒を含まないことを特徴とするゴム接着体；
（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤、
（Ｂ－２）イオウ系化合物、
（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物。
【請求項２】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）のポリエンが、１，３－ブタ
ジエン、イソプレン、ジシクロペンタジエン、５－エチリデン－２－ノルボルネン、５－
ビニル－２－ノルボルネンから選ばれる少なくとも一つであることを特徴とする請求項１
に記載のゴム接着体。
【請求項３】
　前記架橋剤（Ｂ）が、（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤であるこ
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とを特徴とする請求項１または２に記載のゴム接着体。
【請求項４】
　前記架橋剤（Ｂ）が、下記一般式（ａ）および／または下記一般式（ｂ）に記載の有機
過酸化物と、下記式（ｃ）および／または下記式（ｄ）で表されるアリル化合物系架橋助
剤とを含むことを特徴とする請求項１または２に記載のゴム接着体。
　Ｘ1－Ｏ－Ｏ－Ｘ2－Ｏ－Ｏ－Ｘ3　…（ａ）
（式（ａ）中、Ｘ1、Ｘ2、Ｘ3は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
　Ｙ1－Ｏ－Ｏ－Ｙ2　…（ｂ）
（式（ｂ）中、Ｙ1、Ｙ2は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
【化１】

【化２】

【請求項５】
　前記架橋剤（Ｂ）が、（Ｂ－２）イオウ系化合物であることを特徴とする請求項１また
は２に記載のゴム接着体。
【請求項６】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）が、１３５℃のデカリン溶液
で測定した極限粘度［η］が０．０１～０．５０（ｄｌ／ｇ）の範囲であることを特徴と
する請求項１～５のいずれかに記載のゴム接着体。
【請求項７】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）がエチレン・α－オレフィン
・非共役ポリエン共重合体であることを特徴とする請求項１～６のいずれかに記載のゴム
接着体。
【請求項８】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）がエチレン・プロピレン・非
共役ポリエン共重合体であることを特徴とする請求項１～６のいずれかに記載のゴム接着
体。
【請求項９】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）がエチレン・プロピレン・５
－ビニル－２－ノルボルネン共重合体であることを特徴とする請求項１～６のいずれかに
記載のゴム接着体。
【請求項１０】
　前記被着体（１）および前記被着体（２）のうち少なくとも一つが、架橋剤としてイオ
ウ系化合物および有機過酸化物から選ばれる少なくとも一つを用いて得られる架橋ゴム成
形体であることを特徴とする請求項１～９のいずれかに記載のゴム接着体。
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【請求項１１】
　前記被着体（１）および前記被着体（２）がシート状の架橋ゴム成形体であることを特
徴とする請求項１～１０のいずれかに記載のゴム接着体。
【請求項１２】
　ゴム成形体である被着体（１）の接着面、および／または、ゴムまたはその他の材料か
らなる成形体である被着体（２）の接着面に、
　２５℃での粘度が、１Ｐａ・ｓ以上、５，０００Ｐａ・ｓ未満の範囲であるエチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）と、下記（Ｂ－１）、（Ｂ－２）および（Ｂ－
３）よりなる群から選ばれる少なくとも一種の架橋剤（Ｂ）とを含み、かつ、
　液状を呈し、２５℃での粘度が、０．１Ｐａ・ｓ以上、２，０００Ｐａ・ｓ未満の範囲
であり、実質的に溶媒を含まない接着剤（Ｘ）を塗布する工程と、
　前記被着体（１）と前記被着体（２）の接着面を、塗布した接着剤（Ｘ）を介して貼り
合わせる工程と、
　接着剤（Ｘ）を架橋する工程と
を有することを特徴とするゴム接着体の製造方法；
（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤、
（Ｂ－２）イオウ系化合物、
（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物。
【請求項１３】
　２５℃での粘度が、１Ｐａ・ｓ以上、５，０００Ｐａ・ｓ未満の範囲であるエチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）と、
　下記（Ｂ－１）、（Ｂ－２）および（Ｂ－３）よりなる群から選ばれる少なくとも一種
の架橋剤（Ｂ）と
を含み、かつ、
　液状を呈し、２５℃での粘度が、０．１Ｐａ・ｓ以上、２，０００Ｐａ・ｓ未満の範囲
であり、実質的に溶媒を含まないことを特徴とするゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）；
（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤、
（Ｂ－２）イオウ系化合物、
（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物。
【請求項１４】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）のポリエンが、１，３－ブタ
ジエン、イソプレン、ジシクロペンタジエン、５－エチリデン－２－ノルボルネン、５－
ビニル－２－ノルボルネンから選ばれる少なくとも一つであることを特徴とする請求項１
３に記載のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【請求項１５】
　前記架橋剤（Ｂ）が、（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤であるこ
とを特徴とする請求項１３または１４に記載のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【請求項１６】
　前記架橋剤（Ｂ）が、下記一般式（ａ）および／または下記一般式（ｂ）に記載の有機
過酸化物と、下記式（ｃ）および／または下記式（ｄ）で表されるアリル化合物系架橋助
剤とを含むことを特徴とする請求項１３～１５のいずれかに記載のゴム接着体製造用接着
剤（Ｘ）。
　Ｘ1－Ｏ－Ｏ－Ｘ2－Ｏ－Ｏ－Ｘ3　…（ａ）
（式（ａ）中、Ｘ1、Ｘ2、Ｘ3は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
　Ｙ1－Ｏ－Ｏ－Ｙ2　…（ｂ）
（式（ｂ）中、Ｙ1、Ｙ2は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）



(4) JP 6000162 B2 2016.9.28

10

20

30

40

50

【化３】

【化４】

【請求項１７】
　前記架橋剤（Ｂ）が、（Ｂ－２）イオウ系化合物であることを特徴とする請求項１３ま
たは１４に記載のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【請求項１８】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）が、１３５℃のデカリン溶液
で測定した極限粘度［η］が０．０１～０．５０（ｄｌ／ｇ）の範囲であることを特徴と
する請求項１３～１７のいずれかに記載のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【請求項１９】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）がエチレン・α－オレフィン
・非共役ポリエン共重合体であることを特徴とする請求項１３～１８のいずれかに記載の
ゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【請求項２０】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）がエチレン・プロピレン・非
共役ポリエン共重合体であることを特徴とする請求項１３～１８のいずれかに記載のゴム
接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【請求項２１】
　前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）がエチレン・プロピレン・５
－ビニル－２－ノルボルネン共重合体であることを特徴とする請求項１３～１８のいずれ
かに記載のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【請求項２２】
　架橋ゴム成形体を接着する用途に用いることを特徴とする請求項１３～２１のいずれか
に記載のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ゴムの成形体を接着してなる接着体およびその製造方法、ならびに接着剤に
関する。詳しくは、本発明は、シート状などの所望の形状に成形されたゴム成形物を、液
状接着剤を用いて接着してなる接着体、その製造方法、ならびに非極性ゴムをも良好に接
着する液状の接着剤に関する。
【背景技術】
【０００２】
　ゴム成形体、特にエチレン・プロピレン・ジエンゴム（EPDM）のような非極性のゴムの
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成形体と、金属やプラスチックなどの他の材料からなる成形体あるいは同類のゴム成形体
との接着は、従来より困難であることが知られている。
【０００３】
　ゴム成形体の接着体を製造する方法としては、たとえば、架橋ゴムシートと未架橋のゴ
ムシートとを張り合わせ、架橋を行うことにより接着させる方法が知られている。しかし
ながらこの方法では、接着部のみならず未架橋のゴム全体が架橋されるよう、成形品全体
を加熱する必要があるほか、複雑な形状の被着体の製造には適用しにくいという問題があ
った。
【０００４】
　このため、ゴム成形体の接着体の製造には主に粘着剤等が用いられていた。
　ゴム成形体の接着性を向上させる方法としては、加硫ゴム成形体の表面をハロゲン化剤
および多官能性アミン含有有機化合物で順次処理して、表面を改質して接着性を向上させ
る方法（特許文献１参照）、ゴムと金属とを接着する際に、金属表面にフェノール樹脂系
下塗り接着剤および塩素化ポリエチレンを含有する上塗り接着剤を塗布する方法（特許文
献２）、ラテックスとマレイン化液体ポリブタジエン樹脂の半エステルの水溶液からなる
接着剤組成物を用いて、エチレン・プロピレン・ジエンゴムに補強繊維材を接着する方法
（特許文献３）などが提案されている。
【０００５】
　また、ゴム成形体接着用の接着剤としては、粘着付与樹脂と、金属酸化物または金属水
酸化物と、クロロプレン（共）重合体と、有機溶媒とを含み、接着性およびチキソトロピ
ー性を有するクロロプレンゴム接着剤（引用文献４）、表面処理された無機充填剤と液状
ゴムおよび硬化剤を含む液状ゴム接着剤組成物（引用文献５）が提案されている。
【０００６】
　しかしながら被着物の表面処理は、接着の工程を増加させ効率が悪いという問題があり
、また、接着されるゴム成形体と非相溶性の構造体を主成分とする接着剤を用いた場合に
は、界面剥離強度が低く、耐久性に劣るという問題があった。また、溶媒型接着剤では、
使用時に溶媒を揮発させる必要があり、環境面および使用者の健康被害の懸念から、非溶
媒型の接着剤の使用が望まれる。
【０００７】
　このため、非溶媒型で、硬化後の接着剤と被接着物であるゴム成形物とが強固に一体と
なるような接着剤、ならびにゴム接着体の出現が求められていた。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】特表２００２－５３９２７９号公報
【特許文献２】特開２００４－２７０６８号公報
【特許文献３】特表２００５－５１９１８２号公報
【特許文献４】特開平１０－２１２４６５号公報
【特許文献５】特開昭５６－９０８６８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は、ゴム成形体と被着体、特に架橋したゴム成形体と被着体とが、事前の表面処
理を行うことなく、非溶媒型の接着剤で強固に接着したゴム接着体、ならびに、非溶媒型
で、硬化後の接着剤と被接着物であるゴム成形物とが強固に一体となるような接着剤を提
供することを課題としている。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明のゴム接着体は、
　ゴム成形体である被着体（１）と、接着剤（Ｘ）を架橋してなる層と、ゴムまたはその
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他の材料からなる成形体である被着体（２）が接してなるゴム接着体であって、
　前記接着剤（Ｘ）が、２５℃での粘度が、１Ｐａ・ｓ以上、５，０００Ｐａ・ｓ未満の
範囲であるエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）と、下記（Ｂ－１）、（
Ｂ－２）および（Ｂ－３）よりなる群から選ばれる少なくとも一種の架橋剤（Ｂ）とを含
むことを特徴としている；
（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤、
（Ｂ－２）イオウ系化合物、
（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物。
【００１１】
　このような本発明のゴム接着体では、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合
体（Ａ）のポリエンが、１，３－ブタジエン、イソプレン、ジシクロペンタジエン、５－
エチリデン－２－ノルボルネン、５－ビニル－２－ノルボルネンから選ばれる少なくとも
一つであることが好ましい。
【００１２】
　本発明のゴム接着体では、前記架橋剤（Ｂ）が、（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル
化合物系架橋助剤であることが好ましい。また、前記架橋剤（Ｂ）が、下記一般式（ａ）
および／または下記一般式（ｂ）に記載の有機過酸化物と、下記式（ｃ）および／または
下記式（ｄ）で表されるアリル化合物系架橋助剤とを含むことがより好ましい。
【００１３】
　Ｘ1－Ｏ－Ｏ－Ｘ2－Ｏ－Ｏ－Ｘ3　…（ａ）
（式（ａ）中、Ｘ1、Ｘ2、Ｘ3は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
　Ｙ1－Ｏ－Ｏ－Ｙ2　…（ｂ）
（式（ｂ）中、Ｙ1、Ｙ2は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
【００１４】
【化１】

【００１５】
【化２】

　本発明のゴム接着体では、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）が
、135℃のデカリン溶液で測定した極限粘度[η]が０．０１～０．５０ｄｌ／ｇの範囲で
あることが好ましい。
【００１６】
　本発明のゴム接着体では、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）が
、エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体であることが好ましく、エチレン
・プロピレン・非共役ポリエン共重合体であることがより好ましく、エチレン・プロピレ
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ン・５－ビニル－２－ノルボルネン共重合体であることがさらに好ましい。
【００１７】
　本発明のゴム接着体では、前記接着剤（Ｘ）が、実質的に溶媒を含まないことが好まし
い。
　本発明のゴム接着体では、前記被着体（１）および前記被着体（２）のうち少なくとも
一つが、架橋剤としてイオウと過酸化物から選ばれる少なくとも一つを用いて得られる架
橋ゴム成形体であることが好ましく、前記被着体（１）および前記被着体（２）がシート
状の架橋ゴム成形体であることがより好ましい。
【００１８】
　本発明のゴム接着体の製造方法は、
　ゴム成形体である被着体（１）の接着面、および／または、ゴムまたはその他の材料か
らなる成形体である被着体（２）の接着面に、
　２５℃での粘度が、１Ｐａ・ｓ以上、５，０００Ｐａ・ｓ未満の範囲であるエチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）と、下記（Ｂ－１）、（Ｂ－２）および（Ｂ－
３）よりなる群から選ばれる少なくとも一種の架橋剤（Ｂ）とを含む接着剤（Ｘ）を塗布
する工程と、
　前記被着体（１）と前記被着体（２）の接着面を、塗布した接着剤（Ｘ）を介して貼り
合わせる工程と、
　接着剤（Ｘ）を架橋する工程と
を有することを特徴としている；
（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤、
（Ｂ－２）イオウ系化合物、
（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物。
【００１９】
　本発明のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）は、
　２５℃での粘度が、１Ｐａ・ｓ以上、５，０００Ｐａ・ｓ未満の範囲であるエチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）と、
　下記（Ｂ－１）、（Ｂ－２）および（Ｂ－３）よりなる群から選ばれる少なくとも一種
の架橋剤（Ｂ）
を含むことを特徴としている；
（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤、
（Ｂ－２）イオウ系化合物、
（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物。
【００２０】
　このような本発明のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）では、前記エチレン・α－オレフィ
ン・ポリエン共重合体（Ａ）のポリエンが、１，３－ブタジエン、イソプレン、ジシクロ
ペンタジエン、５－エチリデン－２－ノルボルネン、５－ビニル－２－ノルボルネンから
選ばれる少なくとも一つであることが好ましい。
【００２１】
　本発明のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）では、前記架橋剤（Ｂ）が、（Ｂ－１）有機過
酸化物およびアリル化合物系架橋助剤であることが好ましい。また、前記架橋剤（Ｂ）が
、下記一般式（ａ）および／または下記一般式（ｂ）に記載の有機過酸化物と、下記式（
ｃ）および／または下記式（ｄ）で表されるアリル化合物系架橋助剤とを含むことがより
好ましい。
【００２２】
　Ｘ1－Ｏ－Ｏ－Ｘ2－Ｏ－Ｏ－Ｘ3　…（ａ）
（式（ａ）中、Ｘ1、Ｘ2、Ｘ3は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
　Ｙ1－Ｏ－Ｏ－Ｙ2　…（ｂ）
（式（ｂ）中、Ｙ1、Ｙ2は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
【００２３】
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【化３】

【００２４】
【化４】

　本発明のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）では、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエ
ン共重合体（Ａ）が、135℃のデカリン溶液で測定した極限粘度[η]が０．０１～０．５
０ｄｌ／ｇの範囲であることが好ましい。
【００２５】
　本発明のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）では、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエ
ン共重合体（Ａ）がエチレン・α－オレフィン・非共役ポリエン共重合体であることが好
ましく、エチレン・プロピレン・非共役ポリエン共重合体であることがより好ましく、エ
チレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネン共重合体であることがさらに好まし
い。
【００２６】
　本発明のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）は、実質的に溶媒を含まないことが好ましい。
　本発明のゴム接着体製造用接着剤（Ｘ）は、架橋ゴム成形体を接着する用途に好適に用
いることができる。
【発明の効果】
【００２７】
　本発明のゴム接着体は、特定の接着剤を架橋してなる層を有することにより、従来十分
な接着強度が得られにくかったゴム成形体が強固に接着されている。本発明によれば架橋
ゴム成形体などのゴム成形体を接着してなる複合成形体を提供することができる。
【００２８】
　本発明のゴム接着体の製造方法によれば、溶媒を実質的に含有する必要のない特定粘度
の接着剤を用いることにより、表面処理などの前処理を必要とせず、接着剤を直接接着面
に塗布することができ、従来十分な接着強度が得られにくかった架橋ゴム成形体などのゴ
ム成形体を、揮発溶媒を発生させることなく、強固に接着することができる。このような
製造方法では、揮発した溶媒を捕集する必要がなく、工程が簡便で環境にも低負荷であり
、接着用シートなどによる接着の場合と異なり、複雑な形状の被着体にも接着剤を容易に
適応することができ、被着物が強固に接着された複合体であるゴム接着体を容易に製造す
ることができる。
【００２９】
　本発明に係る接着剤は、ゴム成形体の接着に好適であって、特定粘度を有することによ
り、溶媒を実質的に含有しなくても被着体に塗布して使用することができ、加熱・圧縮な
どの簡便な操作により架橋体を形成して、ゴム成形体などを強固に接着することができる
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。また、実質的に溶媒を含まなくてよいことから、使用時に揮発溶媒が発生せず、人体お
よび環境への負荷が少ないという利点を有する。
【発明を実施するための形態】
【００３０】
　以下、本発明について具体的に説明する。
　本発明に係るゴム接着体は、ゴム成形体である被着体（１）と、接着剤（Ｘ）を架橋し
てなる層と、ゴムまたはその他の材料からなる成形体である被着体（２）とが接してなる
。
【００３１】
　また本発明に係るゴム接着体の製造方法では、ゴム成形体である被着体（１）の接着面
、および／または、ゴムまたはその他の材料からなる成形体である被着体（２）の接着面
に、接着剤（Ｘ）を塗布する工程、被着体（１）と被着体（２）の接着面を、塗布した接
着剤（Ｘ）を介して貼り合わせる工程、および、接着剤（Ｘ）を架橋する工程を有する。
【００３２】
　＜接着剤（Ｘ）＞
　まずは本発明に係る接着剤（Ｘ）について説明する。
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）と
、架橋剤（Ｂ）とを含む。
【００３３】
　エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）を
主成分とする。
【００３４】
　本発明に係る接着剤（Ｘ）を構成するエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（
Ａ）は、エチレンから導かれる構成単位〔i〕と、α－オレフィンから導かれる構成単位
〔ii〕と、ポリエンから導かれる構成単位〔iii〕を含む。
【００３５】
　（α－オレフィン）
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）を構成する構成単位
〔ii〕は、α－オレフィンから導かれる構造単位であって、好ましくは、炭素原子数３～
２０のα－オレフィンから導かれる構造単位である。
【００３６】
　炭素原子数３～２０のα－オレフィンとしては、具体的には、プロピレン、1-ブテン、
4-メチル-1-ペンテン、1-ヘキセン、1-ヘプテン、1-オクテン、1-ノネン、1-デセン、1-
ウンデセン、1-ドデセン、1-トリデセン、1-テトラデセン、1-ペンタデセン、1-ヘキサデ
セン、1-ヘプタデセン、1-ノナデセン、1-エイコセン、9-メチル-1-デセン、11-メチル-1
-ドデセン、12-エチル-1-テトラデセンなどが挙げられる。中でも、炭素原子数３～１０
のα－オレフィンが好ましく、より好ましくは、プロピレン、1-ブテン、1-ヘキセン、1-
オクテンなどであり、特に好ましくはプロピレンである。
　これらのα－オレフィンは、単独で、あるいは２種以上組み合わせて用いられる。
【００３７】
　（ポリエン）
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）を構成する構成単位
〔iii〕は、ポリエンから導かれる構造単位である。
【００３８】
　ポリエンとしては、ジエン、トリエンなど、二重結合を２つ以上有する炭化水素を特に
制限なく用いることができ、脂肪族ポリエンであっても脂環族ポリエンであってもよく、
非共役ポリエンであっても共役ポリエンであってもよい。本発明に係るエチレン・α－オ
レフィン・ポリエン共重合体共重合体（Ａ）は、本発明の効果を奏する限り、トランス体
やシス体など、構造異性体に何ら限定されない。
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【００３９】
　非共役ポリエンとしては、たとえば、1,4-ヘキサジエン、3-メチル-1,4-ヘキサジエン
、4-メチル-1,4-ヘキサジエン、5-メチル-1,4-ヘキサジエン、4,5-ジメチル-1,4-ヘキサ
ジエン、7-メチル-1,6-オクタジエン等の鎖状非共役ジエン；メチルテトラヒドロインデ
ン、5-エチリデン-2-ノルボルネン、5-イソプロピリデン-2- ノルボルネン、5-ビニリデ
ン-2-ノルボルネン、6-クロロメチル-5-イソプロペニル-2-ノルボルネン、ジシクロペン
タジエン等の環状非共役ジエン；2,3-ジイソプロピリデン-5-ノルボルネン、2-エチリデ
ン-3-イソプロピリデン-5- ノルボルネン、2-プロペニル-2,2-ノルボルナジエン等のトリ
エンなどが挙げられる。
【００４０】
　また、非共役ポリエンとしては、末端ビニル基含有ノルボルネン化合物が挙げられ、た
とえば、次式［Ｉ］または［ＩＩ］で表される化合物が挙げられる。
【００４１】
【化５】

　（式［Ｉ］中、ｎは０ないし１０の整数であり、Ｒ1は水素原子または炭素原子数１～
１０のアルキル基であり、Ｒ2は水素原子または炭素原子１～５のアルキル基である）
【００４２】
【化６】

　（式［II］中、Ｒ3は水素原子または炭素原子１～１０のアルキル基である）
【００４３】
　このような末端ビニル基含有ノルボルネン化合物としては、たとえば、5-メチレン-2-
ノルボルネン、5-ビニル-2-ノルボルネン、5-（2-プロペニル）-2-ノルボルネン、5-（3-
ブテニル）-2-ノルボルネン、5-（1-メチル-2- プロペニル）-2-ノルボルネン、5-（4-ペ
ンテニル）-2-ノルボルネン、5-（1-メチル-3- ブテニル）-2-ノルボルネン、5-（5-ヘキ
セニル）-2-ノルボルネン、5-(5-ヘプテニル)-2-ノルボルネン、5-（1-メチル-4-ペンテ
ニル）-2-ノルボルネン、5-（2,3-ジメチル-3- ブテニル）-2-ノルボルネン、5-（2-エチ
ル-3-ブテニル）-2-ノルボルネン、5-（6-ヘプテニル）-2-ノルボルネン、5-（3-メチル-
5-ヘキセニル）-2-ノルボルネン、5-（3,4-ジメチル-4-ペンテニル）-2-ノルボルネン、5
-（3-エチル-4-ペンテニル）-2-ノルボルネン、5-（7-オクテニル）-2-ノルボルネン、5-
（2-メチル-6-ヘプテニル）-2-ノルボルネン、5-（1,2-ジメチル-5-ヘキセシル）-2-ノル
ボルネン、5-（5-エチル-5-ヘキセニル）-2-ノルボルネン、5-（1,2,3-トリメチル-4-ペ
ンテニル）-2-ノルボルネンなど挙げられる。このなかでも、5-ビニル-2-ノルボルネン、
5-メチレン-2-ノルボルネン、5-（2-プロペニル）-2-ノルボルネン、5-（3-ブテニル）-2
-ノルボルネン、5-（4-ペンテニル）-2-ノルボルネン、5-（5-ヘキセニル）-2-ノルボル
ネン、5-(5-ヘプテニル)-2-ノルボルネン、5-（6-ヘプテニル）-2-ノルボルネン、5-（7-
オクテニル）-2-ノルボルネンが好ましい。
【００４４】
　共役ポリエンとしては、たとえば、１,３－ブタジエン、イソプレン、２－エチル－１,
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３－ブタジエン、２－プロピル－１,３－ブタジエン、２－イソプロピル－１,３－ブタジ
エン、２－ヘキシル－１,３－ブタジエン、２,３－ジメチル－１,３－ブタジエン、２,３
－ジエチル－１,３－ブタジエン、２－メチル－１,３－ブタジエン、２－メチル－１,３
－ヘキサジエン、２－メチル－１,３－オクタジエン、２－メチル－１,３－デカジエン、
２,３－ジメチル－１,３－ペンタジエン、２,３－ジメチル－１,３－オクタジエン、２,
３－ジメチル－１,３－デカジエン等が挙げられ、１，２－ブタジエン、１，３－ブタジ
エン又はイソプレン等が好ましく、なかでも共重合性がより良好である１，３－ブタジエ
ンおよびイソプレンが特に好ましい。
【００４５】
　これらのポリエンの中では、1,3-ブタジエン、イソプレン、ジシクロペンタジエン、5-
エチリデン-2-ノルボルネン、5-ビニル-2-ノルボルネンが好ましく、ポリエンがこれらの
1種以上を含有していることが好ましい。また、ポリエンが非共役ポリエンであることも
好-ましい。
【００４６】
　これらのポリエンは、単独で、あるいは２種以上組み合わせて用いることができる。
　ポリエンとして、末端ビニル基含有ノルボルネン化合物と、その他のポリエンとが組み
合わせて用いられて、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）が構成されて
いる場合、ポリエン成分は、末端ビニル基含有ノルボルネン化合物１００モル％に対して
、その他のポリエンが通常５０モル％以下、好ましくは４０モル％以下、より好ましくは
３０モル％以下、さらに好ましくは２０モル％以下、特に好ましくは１０モル％以下であ
る。
【００４７】
　このようなエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）のうちでは、特に限定
されるものではないが、たとえば、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）
のポリエンが、１，３－ブタジエン、イソプレン、ジシクロペンタジエン、５－エチリデ
ン－２－ノルボルネン、５－ビニル－２－ノルボルネンから選ばれる少なくとも一つであ
ることが好ましく、エチレン・α－オレフィン・非共役ポリエンであることも好ましい。
また、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）がエチレン・プロピレン・非
共役ポリエンであることも好ましく、エチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボル
ネンであることも好ましい。
【００４８】
　本発明において、好適に用いられるエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ
）は、エチレンから導かれる構成単位〔i〕と、α－オレフィンから導かれる構成単位〔i
i〕とのモル比（〔i〕／〔ii〕）が、３５／６５～９５／５、好ましくは４０／６０～９
０／１０、より好ましくは４５／５５～８５／１５の範囲にある。モル比が上記範囲内に
あると、光透過性（光線透過率）に優れ、被着体が透明性を有するかまたは着色の少ない
場合でも、得られるゴム接着体の色調に影響が少ない接着剤とすることができるため好ま
しい。
【００４９】
　ここで、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）の組成は、たとえば、13

Ｃ－ＮＭＲを用いて測定できる。
　なお、本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）のエチレンの
含量は、共重合体（Ａ）１００モル％中、好ましくは５１～８８モル％、より好ましくは
５５～７５モル％である。エチレン含量が低すぎると、共重合体（Ａ）の低温特性が悪化
する場合があり、多すぎると結晶化により樹脂が固形状になりやすく作業性が悪化する場
合がある。
【００５０】
　またエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）中のポリエンの含量は、後述
するヨウ素価を満たしていれば特に制限されないが、好ましくは、共重合体（Ａ）１００
モル％中、０．０５～８モル％、より好ましくは０．１～６モル％、さらに好ましくは０
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．５～５モル％である。ポリエン含量が低すぎると、架橋速度が遅くなる上、架橋密度も
低くなり、接着時の作業性が悪化する場合があり、ポリエン含量が多すぎると、ポリエン
部を基点とした分岐構造が発生し、糸引きや粘度上昇が生じて作業性が悪化する場合があ
る。
【００５１】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、ヨウ素価が、０
．５～５０ｇ/１００ｇ、好ましくは１～４０ｇ/１００ｇ、より好ましくは５～３０ｇ/
１００ｇの範囲にある。ヨウ素価が上記範囲内にあると、架橋速度に優れる接着剤（Ｘ）
が得られるため望ましい。なお、ヨウ素価が５０を超えると、コスト的に不利になるので
好ましくない。
【００５２】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、２５℃での粘度
が、１Ｐａ・Ｓ以上、５０００Ｐａ・Ｓ未満の範囲であり、好ましくは３Ｐａ・Ｓ以上、
２０００Ｐａ・Ｓ未満の範囲であり、より好ましくは５Ｐａ・Ｓ以上、１０００Ｐａ・Ｓ
未満の範囲である。エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）の粘度がこのよ
うな範囲であると、接着剤（Ｘ）を液状で扱うことができ、被着体の接着面への接着剤（
Ｘ）の塗布性が良好なものとなるため好ましい。また、接着剤（Ｘ）が液状であると、接
着剤（Ｘ）が接着面となる被着体表面に行き渡りやすく、密着性が良好となるため好まし
い。
【００５３】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、１３５℃のデカ
リン中で測定した極限粘度［η］が、通常０．０１～０．５０ｄｌ／ｇ、好ましくは０．
０１～０．４０ｄｌ／ｇ、より好ましくは０．０３～０．３５ｄｌ／ｇの範囲にあること
が望ましい。
【００５４】
　極限粘度［η］が上記範囲内にあると、液状を呈し、流動性が良好で塗布性に優れた接
着剤（Ｘ）が得られる。
　極限粘度［η］が低すぎると、ポリマーとしての凝集力が得られにくく接着力が落ちる
場合があり、高すぎると液粘度が高くなりすぎ、被着体の接着面へ適用する作業性が低下
するという問題がある。
【００５５】
　また、上記極限粘度［η］の範囲を超える場合には、液状で使用するために可塑剤や溶
媒を多量に添加する必要があり、接着性が悪化する場合がある。また溶媒を揮発させる必
要が生じ、溶媒除去の工程を要する場合があるほか、環境および人体への影響が懸念され
る場合がある。
【００５６】
　本発明では、接着剤（Ｘ）を構成する共重合体（Ａ）以外の成分の種類および量を考慮
するとともに、接着剤（Ｘ）の所望の塗布性能を考慮して、適切な極限粘度［η］を有す
るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）を選択して用いることができる。
【００５７】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、常温で液状であ
ることが好ましい。
　また本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、ゲルパーミ
エイションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）により測定した分子量（Ｍｎ）は、特に限定さ
れないが、好ましくは１００～１０，０００、より好ましくは５００～５，０００である
。また分子量分布（Ｍｗ／Ｍｎ）は、特に限定されないが、好ましくは１０以下、より好
ましくは５以下である。分子量分布（Ｍｗ／Ｍｎ）が上記範囲内にあると、チクソ性が少
なく、塗布性に優れる接着剤（Ｘ）が得られるので好ましい。
【００５８】
　エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）の製造方法
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　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、エチレンと、上
述したα－オレフィンおよびポリエンを公知の方法により共重合することにより製造する
ことができ、たとえば、「ポリマー製造プロセス（（株）工業調査会、発行p.309～330）
、もしくは特開平９－７１６１７号公報、特開平９－７１６１８号公報、特開平９－２０
８６１５号公報、特開平１０－６７８２３号公報、特開平１０－６７８２４号公報、特開
平１０－１１００５４号公報などに記載されているような従来公知の方法により調製する
ことができる。より具体的には、特に限定されるものではないが、本発明に係るエチレン
・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、たとえば、以下の製法により製造するこ
とができる。
【００５９】
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）は、下記一般式（II
I‐ａ）又は下記一般式（III－ｂ）で表わされるバナジウム化合物および下記一般式（I
Ｖ）で表わされる有機アルミニウム化合物を主成分として含有する触媒の存在下に、重合
温度３０～６０℃、特に好ましくは３０～５９℃、重合圧力０．４～５．０ＭＰａ、特に
好ましくは０．５～４．０ＭＰa、ポリエンとエチレンとの供給量のモル比（ポリエン／
エチレン）０．０１～０．２の条件で、エチレンと、α－オレフィンと、ポリエンとをラ
ンダム共重合することにより好適に製造することができる。共重合は、炭化水素媒体中で
行なうのが好ましい。
【００６０】
　〔バナジウム化合物〕
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）の製造に用いること
のできるバナジウム化合物は、重合反応系の炭化水素媒体に可溶性の成分であり、具体的
には、
　　ＶＯ（ＯＲ）aＸb・・・（III‐ａ）又は
　　Ｖ（ＯＲ）cＸd・・・（III－ｂ）
（式中、Ｒは炭化水素基であり、０≦ａ≦３、０≦ｂ≦３、２≦ａ＋ｂ≦３、０≦ｃ≦４
、０≦ｄ≦４、３≦ｃ＋ｄ≦４）
で表わされるバナジウム化合物、あるいはこれらの電子供与体付加物を代表例として挙げ
ることができる。
【００６１】
　より具体的には、ＶＯＣｌ3、ＶＯ（ＯＣ2Ｈ5）Ｃｌ2、ＶＯ（ＯＣ2Ｈ5）2Ｃｌ、ＶＯ
（Ｏ－iso-Ｃ3Ｈ7）Ｃｌ2、ＶＯ（Ｏ－n-Ｃ4Ｈ9）Ｃｌ2、ＶＯ（ＯＣ2Ｈ5）3、ＶＯＢｒ3

、ＶＣｌ4、ＶＯＣｌ3、ＶＯ（Ｏ－n-Ｃ4Ｈ9）3、ＶＣｌ3・２ＯＣ6Ｈ12ＯＨなどを例示
することができる。
【００６２】
　また、上記共重合の際に使用する触媒として、いわゆるメタロセン触媒たとえば特開平
９－４０５８６号公報に記載されているメタロセン触媒を用いても差し支えない。さらに
上記共重合の際に使用する触媒としては、非メタロセン触媒例えばＷＯ２００６／１２１
０８６号公報に記載されている遷移金属錯体触媒を用いる事もできる。
【００６３】
　〔有機アルミニウム化合物〕
　本発明に係るエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）の製造に好適に用い
ることのできる有機アルミニウム化合物としては、下記一般式（ＩＶ）で表わされる化合
物が挙げられる。
【００６４】
　　Ｒ'mＡlＸ'3-m ・・・（ＩＶ）
（式（ＩＶ）中、Ｒ'は炭化水素基であり、Ｘ'はハロゲン原子であり、ｍは１～３である
。）
【００６５】
　本発明に係る有機アルミニウム化合物としては、具体的には、トリエチルアルミニウム
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、トリブチルアルミニウム、トリイソプロピルアルミニウム等のトリアルキルアルミニウ
ム；ジエチルアルミニウムエトキシド、ジブチルアルミニウムブトキシド等のジアルキル
アルミニウムアルコキシド；エチルアルミニウムセスキエトキシド、ブチルアルミニウム
セスキブトキシド等のアルキルアルミニウムセスキアルコキシド；Ｒ1

0.5Ａｌ（ＯＲ1）0

.5などで表わされる平均組成を有する部分的にアルコキシ化されたアルキルアルミニウム
；ジエチルアルミニウムクロリド、ジブチルアルミニウムクロリド、ジエチルアルミニウ
ムブロミド等のジアルキルアルミニウムハライド；エチルアルミニウムセスキクロリド、
ブチルアルミニウムセスキクロリド、エチルアルミニウムセスキブロミド等のアルキルア
ルミニウムセスキハライド、エチルアルミニウムジクロリド、プロピルアルミニウムジク
ロリド、ブチルアルミニウムジブロミド等のアルキルアルミニウムジハライドなどの部分
的にハロゲン化されたアルキルアルミニウム；ジエチルアルミニウムヒドリド、ジブチル
アルミニウムヒドリド等のジアルキルアルミニウムヒドリド、エチルアルミニウムジヒド
リド、プロピルアルミニウムジヒドリド等のアルキルアルミニウムジヒドリドなどの部分
的に水素化されたアルキルアルミニウム；エチルアルミニウムエトキシクロリド、ブチル
アルミニウムブトキシクロリド、エチルアルミニウムエトキシブロミドなどの部分的にア
ルコキシ化およびハロゲン化されたアルキルアルミニウムなどを挙げることができる。
【００６６】
　本発明において、上記バナジウム化合物（III‐ａ）のうち、ＶＯＣｌ3で表わされる可
溶性バナジウム化合物と、上記有機アルミニウム化合物（IＶ）のうち、Ａｌ（ＯＣ2Ｈ5

）2Ｃｌ／Ａｌ2（ＯＣ2Ｈ5）3Ｃｌ3のブレンド物（ブレンド比は１／５以上）を触媒成分
として使用すると、ソックスレー抽出（溶媒：沸騰キシレン、抽出時間：３時間、メッシ
ュ：３２５）後の不溶解分が１％以下であるエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合
体（Ａ）が得られるので好ましい。
　また、上記共重合の際に使用する触媒として、いわゆるメタロセン触媒、たとえば特開
平９－４０５８６号公報に記載されているメタロセン触媒を用いても差し支えない。
【００６７】
　架橋剤（Ｂ）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、上述したエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体
（Ａ）とともに、架橋剤（Ｂ）を含有する。
【００６８】
　架橋剤（Ｂ）としては、（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤、
（Ｂ－２）イオウ系化合物、および（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物よりなる群から選ばれ
る少なくとも一種が挙げられる。
【００６９】
・（Ｂ－１）有機過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤
　（有機過酸化物）
　有機化酸化物としては、通常ＥＰＲ、ＥＰＤＭに架橋剤として用いられる有機過酸化物
を特に制限なく用いることができるが、たとえば、下記一般式（ａ）および下記一般式（
ｂ）で表される有機過酸化物が挙げられる。
【００７０】
　Ｘ1－Ｏ－Ｏ－Ｘ2－Ｏ－Ｏ－Ｘ3　…（ａ）
（式（ａ）中、Ｘ1、Ｘ2、Ｘ3は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
　Ｙ1－Ｏ－Ｏ－Ｙ2　…（ｂ）
（式（ｂ）中、Ｙ1、Ｙ2は、それぞれ独立に炭素数４以上の有機基を示す）
【００７１】
　このような有機過酸化物としては、具体的には、ジクミルパーオキサイド、ジ－ｔｅｒ
ｔ－ブチルペルオキシド、２，５－ジメチル－２,５－ジ－（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキ
シ）ヘキサン、２，５－ジメチル－２,５－ジ-（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ヘキシン
－３、１，３－ビス（ｔｅｒｔ－ ブチルペルオキシイソプロピル）ベンゼン、1,1-ビス
（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）－３,３,５－トリメチルシクロヘキサン、ｎ－ブチル－
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クロロベンゾイルペルオキシド、２，４－ジクロロベンゾイルペルオキシド、ｔｅｒｔ－
ブチルペルオキシベンゾエート、ｔｅｒｔ－ブチルペルベンゾエート、ｔｅｒｔ－ブチル
ペルオキシイソプロピルカーボネート、ジアセチルペルオキシド、ラウロイルペルオキシ
ド、ｔｅｒｔ－ブチルクミルペルオキシド、ジ―ｔ－ ブチルパーオキシ－３,３,５－ ト
リメチルシクロヘキサン、ｔ－ブチルクミルパーオキサイド、ジ－２,５アミルパーオキ
サイド、ｔ－ブチルヒドロパーオキサイド、２，５－ジメチル－２,５－ジ（t-ブチルパ
ーオキシン）ヘキシン－３、２，５－ジメチル－２,５－ジ（ベンゾイルパーオキシ）ヘ
キサン、２，５－ジメチル－２,５－ モノ（t-ブチルパーオキシ）ヘキサン、α，α'－ 
ビス（ｔ－ブチルパーオキシ－ｍ－イソプロピル）ベンゼン等のジアルキルパーオキサイ
ド類；t-ブチルパーオキシアセテート、ｔ－ブチルパーオキシイソブチレート、ｔ－ブチ
ルパーオキシビバレート、ｔ－ブチルパーオキシマレイン酸、ｔ－ブチルパーオキシネオ
デカノエート、ｔ－ブチルパーオキシベンゾエート、ジ－ｔ－ブチルパーオキシフタレー
ト、1,1-ビス－ｔ－ブチルパーオキシ－３,３,５－トリ-メチルシクロヘキサン等のパー
オキシエステル類、ジシクロヘキサノンパーオキサイド等のケトンパーオキサイド類、お
よびこれらの混合物等が挙げられる。中でも、半減期１分を与える温度が１３０℃～２０
０℃の範囲にある有機過酸化物が好ましい。
【００７２】
　これらの中では、反応性、臭気性、スコーチ安定性の点で、ジクミルパーオキサイド、
２，５－ジメチル－２,５－ジ－（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ヘキサン、2,5-ジメチ
ル－２,５－ジ－（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ）ヘキシン－３、１，３－ビス（－（ｔ
ｅｒｔブチルペルオキシイソプロピル）ベンゼン等の２官能の有機過酸化物が特に好まし
い。更にそのなかでも、２，５－ジメチル－２,５－ジ－（ｔｅｒｔ－ブチルペルオキシ
）ヘキサン、ジクミルパーオキサイドがより好ましい。
【００７３】
　これらの有機過酸化物は、1種単独で用いてもよく、2種以上組み合わせて用いてもよい
。
　有機過酸化物は、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００ｇに対し
て、通常０．００１～０．０５モル、好ましくは０．００１～０．０３モルの割合で用い
られるが、要求される物性値に応じて適宜最適量を決定することが望ましい。
【００７４】
　本発明においては、架橋剤（Ｂ）が有機過酸化物を含む場合、これに加えてアリル化合
物系架橋助剤を含む。これにより得られる接着剤（Ｘ）が優れた接着強度を示すため好ま
しい。
【００７５】
　（アリル化合物系架橋助剤）
　有機過酸化物とともに架橋剤（Ｂ－１）成分として用いられるアリル化合物系架橋助剤
としては、アリル基を有し、架橋助剤として作用する化合物を制限なく用いることができ
、たとえば、ジアリルフタレート、トリアリルイソシアヌレート、トリメタリルイソシア
ヌレート等のアリル系化合物が挙げられる。
【００７６】
　これらの中でも、下記式（ｃ）で表される架橋助剤（トリアリルイソシアヌレート）お
よび／または下記式（ｄ）で表される架橋助剤（トリメタリルイソシアヌレート）が好適
に用いられる。
【００７７】
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【化７】

【００７８】
【化８】

　有機過酸化物とともに架橋剤（Ｂ－１）成分として用いられるアリル化合物系架橋助剤
としては有機過酸化物と併用するこれらの架橋助剤は、1種単独で用いてもよく、2種以上
組み合わせて用いてもよい。
【００７９】
　このようなアリル化合物系架橋助剤は、使用する有機過酸化物１モルに対して、通常０
．５～２モル、好ましくは均等モルの割合で用いられる。
　また、架橋剤（Ｂ－１）には、アリル化合物系架橋助剤に加えて、アリル化合物系架橋
助剤以外の架橋助剤が含まれてもよい。このような架橋助剤としては、たとえば、硫黄；
Ｐ－キノンジオキシム等のキノンジオキシム系化合物；エチレングリコールジメタクリレ
ート、トリメチロールプロパントリメタクリレート等のアクリル系化合物；その他マレイ
ミド系化合物、ジビニルベンゼン（ＤＶＢ）等が挙げられる。
　架橋剤（Ｂ－１）は、上記一般式（ａ）および／または上記一般式（ｂ）で表される有
機過酸化物と、上記式（ｃ）および／または（ｄ）で表されるアリル化合物系架橋助剤と
を含むことが特に好ましい。
【００８０】
・（Ｂ－２）イオウ系化合物
　イオウ系化合物としては、例えば、イオウ、塩化イオウ、二塩化イオウ、モルフォリン
ジスルフィド、アルキルフェノールジスルフィド、テトラメチルチウラムジスルフィド、
ジチオカルバミン酸セレン等が挙げられる。これらの中でも、イオウが好ましい。
　イオウ系化合物は、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００質量部
に対して、通常０．１～１０質量部、好ましくは０．５～５質量部の割合で用いられる。
【００８１】
　（イオウ系化合物と併用する架橋助剤）
　架橋剤としてイオウ系化合物を使用する場合には、架橋促進剤の併用が好ましい。架橋
促進剤としては、たとえば、Ｎ－シクロヘキシル－２－ベンゾチアゾールスルフェンアミ
ド、Ｎ－オキシジエチレン－２－ベンゾチアゾールスルフェンアミド、Ｎ,Ｎ'－ジイソプ
ロピル－２－ベンゾチアゾールスルフェンアミド、２－メルカプトベンゾチアゾール、２
－（２，４－ジニトロフェニル）メルカプトベンゾチアゾール、２－（２，６－ジエチル
－４－モルフォリノチオ）ベンゾチアゾール、ジベンゾチアジル-ジスルフィド等のチア
ゾール系化合物；ジフェニルグアニジン、トリフェニルグアニジン、ジオルソトリルグア
ニジン等のグアニジン系化合物；アセトアルデヒド-アニリン縮合物、ブチルアルデヒド-
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アニリン縮合物等のアルデヒドアミン系化合物；２－メルカプトイミダゾリン等のイミダ
ゾリン系化合物；ジエチルチオウレア、ジブチルチオウレア等のチオウレア系化合物；テ
トラメチルチウラムモノスルフィド、テトラメチルチウラムジスルフィド等のチウラム系
化合物；ジメチルジチオカルバミン酸亜鉛、ジエチルジチオカルバミン酸亜鉛、ジエチル
ジチオカルバミン酸テルル等のジチオ酸塩系化合物；ジブチルキサントゲン酸亜鉛等のザ
ンテート系化合物；その他亜鉛華等を挙げることができる。これらの架橋促進剤は、エチ
レン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００質量部に対して、通常０．１～２
０質量部、好ましくは０．２～１０質量部の割合で用いられる。
【００８２】
・（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物
　ＳｉＨ基含有化合物（ヒドロシリル基含有化合物）としては、その分子構造に特に制限
はなく、従来製造されている例えば、線状、環状、分岐状構造あるいは三次元網目状構造
の樹脂状物等でも使用可能であるが、１分子中に少なくとも２個、好ましくは３個以上の
ケイ素原子に直結した水素原子、すなわちＳｉＨ基を含んでいることが必要である。
【００８３】
　架橋剤（Ｂ）が（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物を含む場合、ＳｉＨ基含有化合物はエチ
レン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して、通常、０．１～
１００重量部、好ましくは０．１～７５重量部、より好ましくは０．１～５０重量部、さ
らに好ましくは０．２～３０重量部、特に好ましくは０．２～２０重量部の割合で用いら
れることが好ましい。上記範囲内であると、接着剤（Ｘ）が硬化速度に優れる。一方、１
００重量部を超える割合でＳｉＨ基含有化合物を用いると、コスト的に不利になることが
ある。
【００８４】
　本発明に係るＳｉＨ基含有化合物としては、たとえば、下記一般式（ｅ）
　　Ｒ4

bＨcＳｉＯ(4-b-c)/2　…（ｅ）
で表わされる化合物を使用することができる。
【００８５】
　一般式（ｅ）において、Ｒ4は、脂肪族不飽和結合を除く、炭素原子数１～１０、好ま
しくは炭素原子数１～８の置換または非置換の１価炭化水素基であり、たとえば、前記Ｒ
1 に例示したアルキル基の他に、フェニル基、ハロゲン置換のアルキル基、たとえばトリ
フロロプロピル基を例示することができる。中でも、メチル基、エチル基、プロピル基、
フェニル基、トリフロロプロピル基が好ましく、特にメチル基、フェニル基が好ましい。
【００８６】
　また、前記一般式（ｅ）中のｂは、０≦ｂ＜３、好ましくは０．６＜ｂ＜２．２、特に
好ましくは１．５≦ｂ≦２であり、ｃは、０＜ｃ≦３、好ましくは０．００２≦ｃ＜２、
特に好ましくは０．０１≦ｃ≦１であり、かつ、ｂ＋ｃは、０＜ｂ＋ｃ≦３、好ましくは
１．５＜ｂ＋ｃ≦２．７である。
【００８７】
　架橋剤（Ｂ）の成分として用いることのできる（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物は、１分
子中のケイ素原子数が、好ましくは２～１０００個、特に好ましくは２～３００個、最も
好ましくは２～２００個のオルガノハイドロジェンポリシロキサンであることが好ましく
、たとえば、1,1,3,3-テトラメチルジシロキサン、1,3,5,7-テトラメチルテトラシクロシ
ロキサン、1,3,5,7,8-ペンタメチルペンタシクロシロキサン等のシロキサンオリゴマー；
分子鎖両末端トリメチルシロキシ基封鎖メチルハイドロジェンポリシロキサン、分子鎖両
末端トリメチルシロキシ基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイドロジェンシロキサン共
重合体、分子鎖両末端シラノール基封鎖メチルハイドロジェンポリシロキサン、分子鎖両
末端シラノール基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイドロジェンシロキサン共重合体、
分子鎖両末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖ジメチルポリシロキサン、分子鎖両
末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖メチルハイドロジェンポリシロキサン、分子
鎖両末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイドロジ



(18) JP 6000162 B2 2016.9.28

10

20

30

40

50

ェンシロキサン共重合体、Ｒ4
2（Ｈ）ＳｉＯ1/2 単位とＳｉＯ4/2 単位とからなり、任意

にＲ4
3ＳｉＯ1/2 単位、Ｒ4

2ＳｉＯ2/2 単位、Ｒ4(Ｈ)ＳｉＯ2/2単位、(Ｈ)ＳｉＯ3/2ま
たはＲ4ＳｉＯ3/2単位を含み得るシリコーンレジンなどを挙げることができる。
【００８８】
　分子鎖両末端トリメチルシロキシ基封鎖メチルハイドロジェンポリシロキサンとしては
、たとえば、下記一般式（ｆ）で示される化合物、さらには、下記一般式（ｆ）において
メチル基の一部または全部をエチル基、プロピル基、フェニル基、トリフロロプロピル基
等で置換した化合物などが挙げられる。
　　(ＣＨ3)3ＳｉＯ-(-ＳｉＨ(ＣＨ3)-Ｏ-)d-Ｓｉ(ＣＨ3)3　…（ｆ）
　〔式（ｆ）中のｄは２以上の整数である。〕
【００８９】
　分子鎖両末端トリメチルシロキシ基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイドロジェンシ
ロキサン共重合体としては、下記一般式（ｇ）で示される化合物、さらには下記一般式（
ｇ）においてメチル基の一部または全部をエチル基、プロピル基、フェニル基、トリフロ
ロプロピル基等で置換した化合物などが挙げられる。
　　(ＣＨ3)3ＳｉＯ-(-Ｓｉ(ＣＨ3)2-Ｏ-)e-(-ＳｉＨ(ＣＨ3)-Ｏ-)f-Ｓｉ(ＣＨ3)3　…（
ｇ）
　〔式（ｇ）中、ｅは１以上の整数であり、ｆは２以上の整数である。〕
【００９０】
　分子鎖両末端シラノール基封鎖メチルハイドロジェンポリシロキサンとしては、たとえ
ば下記一般式（ｈ）で示される化合物、さらには下記一般式（ｈ）においてメチル基の一
部または全部をエチル基、プロピル基、フェニル基、トリフロロプロピル基等で置換した
化合物などが挙げられる。
　　ＨＯＳｉ(ＣＨ3)2Ｏ-(-ＳｉＨ(ＣＨ3)-Ｏ-)2-Ｓｉ(ＣＨ3)2ＯＨ　…（ｈ）
【００９１】
　分子鎖両末端シラノール基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイドロジェンシロキサン
共重合体としては、たとえば、下記一般式（ｉ）で示される化合物、さらには下記一般式
（ｉ）においてメチル基の一部または全部をエチル基、プロピル基、フェニル基、トリフ
ロロプロピル基等で置換した化合物などが挙げられる。
　　ＨＯＳｉ(ＣＨ3)2Ｏ-(-Ｓｉ(ＣＨ3)2-Ｏ-)e-(-ＳｉＨ(ＣＨ3)-Ｏ-)f-Ｓｉ(ＣＨ3)2Ｏ
Ｈ　…（ｉ）
　〔式（ｉ）中、ｅは１以上の整数であり、ｆは２以上の整数である。〕
【００９２】
　分子鎖両末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖ジメチルポリシロキサンとしては
、たとえば、下記一般式（ｊ）で示される化合物、さらには下記一般式（ｊ）においてメ
チル基の一部または全部をエチル基、プロピル基、フェニル基、トリフロロプロピル基等
で置換した化合物などが挙げられる。
　　ＨＳｉ(ＣＨ3)2Ｏ-(-Ｓｉ(ＣＨ3)2-Ｏ-)e-Ｓｉ(ＣＨ3)2Ｈ　…（ｊ）
【００９３】
　なお、式（ｊ）中のｅは１以上の整数である。
　分子鎖両末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖メチルハイドロジェンポリシロキ
サンとしては、たとえば下式（ｋ）で示される化合物、さらには下式（ｋ）においてメチ
ル基の一部または全部をエチル基、プロピル基、フェニル基、トリフロロプロピル基等で
置換した化合物などが挙げられる。
　　ＨＳｉ(ＣＨ3)2Ｏ-(-ＳｉＨ(ＣＨ3)-Ｏ-)e-Ｓｉ(ＣＨ3)2Ｈ　…（ｋ）
　〔式（ｋ）中、ｅは１以上の整数である。〕
【００９４】
　分子鎖両末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイ
ドロジェンシロキサン共重合体としては、たとえば下記一般式（ｌ）で示される化合物、
さらには下記一般式（ｌ）においてメチル基の一部または全部をエチル基、プロピル基、
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フェニル基、トリフロロプロピル基等で置換した化合物などが挙げられる。
　　ＨＳｉ(ＣＨ3)2Ｏ-(-Ｓｉ(ＣＨ3)2-Ｏ-)e-(-ＳｉＨ(ＣＨ3)-Ｏ-)h-Ｓｉ(ＣＨ3)2Ｈ　
…（ｌ）
　〔式（ｌ）中、ｅおよびｈは、それぞれ１以上の整数である。〕
【００９５】
　このようなＳｉＨ基含有化合物は、公知の方法により製造することができ、たとえば、
オクタメチルシクロテトラシロキサンおよび／またはテトラメチルシクロテトラシロキサ
ンと、末端基となり得るヘキサメチルジシロキサンあるいは1,3-ジハイドロ-1,1,3,3- テ
トラメチルジシロキサンなどの、トリオルガノシリル基あるいはジオルガノハイドロジェ
ンシロキシ基を含む化合物とを、硫酸、トリフルオロメタンスルホン酸、メタンスルホン
酸等の触媒の存在下に、－１０℃～＋４０℃程度の温度で平衡化させることによって容易
に得ることができる。
【００９６】
　このようなＳｉＨ基含有化合物は、単独で、あるいは２種以上組み合わせて用いること
ができる。
　架橋剤（Ｂ）がＳｉＨ基含有化合物を含む場合には、ＳｉＨ基含有化合物とともに、ヒ
ドロシリル化反応に用いられる触媒を含有することが好ましく、反応を制御する反応抑制
剤を含有することも好ましい。
【００９７】
　（ＳｉＨ基含有化合物と併用するヒドロシリル化触媒）
　架橋剤（Ｂ）が（Ｂ－３）ＳｉＨ基含有化合物を含む場合には、ヒドロシリル化反応に
用いられる触媒（ヒドロシリル化触媒）を含むことも好ましい。
【００９８】
　ヒドロシリル化触媒は、付加反応触媒であり、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共
重合体（Ａ）中のアルケニル基と、ＳｉＨ基含有化合物のＳｉＨ基との付加反応（アルケ
ンのヒドロシリル化反応）を促進するものであれば特に制限はなく、たとえば、白金系触
媒、パラジウム系触媒、ロジウム系触媒等の白金族元素よりなる付加反応触媒（周期律表
８族金属、８族金属錯体、８族金属化合物等の８族金属系触媒）を挙げることができる。
また、本発明では、周期律表８族元素金属と、ビニル基および／またはカルボニル基を含
む化合物との錯体を用いることが望ましい。周期律表８族元素金属としては、白金が特に
好ましい。
【００９９】
　白金系触媒は、通常、付加硬化型の硬化に使用される公知のものでよく、たとえば米国
特許第２，９７０，１５０号明細書に記載の微粉末金属白金触媒、米国特許第２，８２３
，２１８号明細書に記載の塩化白金酸触媒、米国特許第３，１５９，６０１号公報明細書
および米国特許第１５９，６６２号明細書に記載の白金と炭化水素との錯化合物、米国特
許第３，５１６，９４６号明細書に記載の塩化白金酸とオレフィンとの錯化合物、米国特
許第３，７７５，４５２号明細書および米国特許第３，８１４，７８０号明細書に記載の
白金とビニルシロキサンとの錯化合物などが挙げられる。より具体的には、白金の単体（
白金黒）、塩化白金酸、白金－オレフィン錯体、白金－アルコール錯体、あるいはアルミ
ナ、シリカ等の担体に白金の担体を担持させたものなどが挙げられる。
【０１００】
　ビニル基を含む化合物としては、ビニル基含有オルガノシロキサンが好ましい。これら
と白金との錯体としては、具体的には、白金－ジビニルテトラメチルジシロキサン錯体、
白金－ジビニルテトラエチルジシロキサン錯体、白金－ジビニルテトラプロピルジシロキ
サン錯体、白金－ジビニルテトラブチルジシロキサン錯体、白金－ジビニルテトラフェニ
ルジシロキサン錯体が挙げられる。
【０１０１】
　カルボニル基を含む化合物としては、カルボニル、オクタナル等が好ましい。これらと
白金との錯体としては、具体的には、白金－カルボニル錯体、白金－オクタナル錯体、白
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金－カルボニルブチル環状シロキサン錯体、白金－カルボニルフェニル環状シロキサン錯
体などが挙げられる。
【０１０２】
　ビニル基含有オルガノシロキサンの中でも、ビニル基含有環状オルガノシロキサンが好
ましい。これらと白金との錯体としては、白金－ビニルメチル環状シロキサン錯体、白金
－ビニルエチル環状シロキサン錯体、白金－ビニルプロピル環状シロキサン錯体が挙げら
れる。ビニル基含有オルガノシロキサンは、それ自体を金属に対する配位子としてもよい
が、他の配位子を配位させる際の溶媒として用いてもよい。ビニル基含有オルガノシロキ
サンを溶媒として用い、前述のカルボニル基を含む化合物を配位子とする錯体は、ヒドロ
シリル化触媒として、特に好ましい。
【０１０３】
　このような錯体としては、具体的には、白金－カルボニル錯体のビニルメチル環状シロ
キサン溶液、白金－カルボニル錯体のビニルエチル環状シロキサン溶液、白金－カルボニ
ル錯体のビニルプロピル環状シロキサン溶液、白金－カルボニル錯体のジビニルテトラメ
チルジシロキサン溶液、白金－カルボニル錯体のジビニルテトラエチルジシロキサン溶液
、白金－カルボニル錯体のジビニルテトラプロピルジシロキサン溶液、白金－カルボニル
錯体のジビニルテトラブチルジシロキサン溶液、白金－カルボニル錯体のジビニルテトラ
フェニルジシロキサン溶液が挙げられる。
【０１０４】
　これらの錯体からなるヒドロシリル化触媒は、ビニル基および／またはカルボニル基を
含む化合物以外の成分を更に含んでいてもよい。たとえばビニル基および／またはカルボ
ニル基を含む化合物以外の溶媒を含んでいてもよい。これらの溶媒としては、各種アルコ
ールや、キシレン等を挙げることができるが、これらに制限されるものではない。
【０１０５】
　アルコールとしては、具体的には、メチルアルコール、エチルアルコール、プロピルア
ルコール、イソプロピルアルコール、ブチルアルコール、sec-ブチルアルコール、tert-
ブチルアルコール、n-アミルアルコール、イソアミルアルコール、ヘキシルアルコール、
ヘプチルアルコール、オクチルアルコール、カプリルアルコール、ノニルアルコール、デ
シルアルコール、ウンデシルアルコール、ラウリルアルコール、トリデシルアルコール、
ミリスチルアルコール、セチルアルコール、ステアリルアルコール、エイコシルアルコー
ル等の脂肪族飽和アルコール類；アリルアルコール、クロチルアルコール等の脂肪族不飽
和アルコール類；シクロペンタノール、シクロヘキサノール等の脂環式アルコール類；ベ
ンジルアルコール、シンナミルアルコール等の芳香族アルコール類；フルフリルアルコー
ル等の複素環式アルコール類などが挙げられる。
【０１０６】
　アルコールを溶媒として用いた例として、白金－オクタナル／オクタノール錯体が挙げ
られる。これらの溶媒を含むことにより、触媒の取扱いや、ゴム組成物への混合が容易に
なる等の利点が生ずる。以上に挙げた各種のヒドロシリル化触媒のうちで、白金－カルボ
ニル錯体のビニルメチル環状シロキサン溶液（中でも下記化学式１で示される錯体が好ま
しい）、白金－ビニルメチル環状シロキサン錯体（中でも下記化学式２で示される錯体が
好ましい）、白金－ジビニルテトラメチルジシロキサン錯体（中でも下記化学式３で示さ
れる錯体が好ましい）、白金－オクタナル／オクタノール錯体等が実用上好ましく、その
中でも、白金－カルボニルビニルメチル環状シロキサン錯体が特に好ましい。
【０１０７】
　化学式１： Ｐｔ0・ＣＯ・(ＣＨ2＝ＣＨ(Ｍe)ＳiＯ)4
　化学式２： Ｐｔ0・(ＣＨ2＝ＣＨ(Ｍe)ＳiＯ)4
　化学式３： Ｐｔ0-1.5[(ＣＨ2＝ＣＨ(Ｍe)2Ｓi)2Ｏ]
　パラジウム系触媒は、パラジウム、パラジウム化合物、塩化パラジウム酸等からなり、
また、ロジウム系触媒は、ロジウム、ロジウム化合物、塩化ロジウム酸等からなる。
【０１０８】
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　上記以外のヒドロシリル化触媒としては、ルイス酸、コバルトカルボニルなどが挙げら
れる。
　これらの触媒は、単独で、あるいは２種以上組み合わせて用いることができる。
　これらの触媒に含まれる周期律表８族元素金属（好ましくは白金）の割合は、通常０．
１～１０重量％、好ましくは１～５重量％、さらに好ましくは２～４重量％ある。
　架橋剤（Ｂ－３）がヒドロシリル化触媒を含む場合、触媒は、エチレン・α－オレフィ
ン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して、通常、０．０１～１０重量部、好ま
しくは０．１～５重量部、さらに好ましくは０．１～３重量部の割合で用いられる。１０
重量部を超える割合で用いると、コスト的に不利になるので好ましくない。
【０１０９】
　ヒドロシリル化反応に用いられる触媒を上記範囲内で用いると、加工性、硬化速度に優
れる接着剤（Ｘ）を形成できる。
　本発明に係る接着剤（Ｘ）の成分である架橋剤（Ｂ）は、前記（Ｂ－１）、（Ｂ－２）
および（Ｂ－３）を単独で用いてもよく、二種以上組み合わせて用いてもよい。また架橋
剤（Ｂ）には、前記（Ｂ－１）、（Ｂ－２）および（Ｂ－３）に加えて、エチレン・α－
オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）を架橋できるこれら以外の架橋剤が含まれていても
よい。前記（Ｂ－１）、（Ｂ－２）および（Ｂ－３）以外の架橋剤としては、たとえば、
通常ＥＰＲ、ＥＰＤＭに用いられるキノイド架橋剤、樹脂架橋剤等が挙げられる。また架
橋剤（Ｂ）には、上述した以外の架橋助剤が含まれていてもよい。接着剤（Ｘ）がこのよ
うな架橋剤（Ｂ）を含む場合には、少なくとも一方がゴム成形体である被着体同士の接着
性が特に良好である。
【０１１０】
　本発明では、架橋剤（Ｂ）が、上記架橋剤（Ｂ－１）、（Ｂ－２）および（Ｂ－３）の
うちでも、上記架橋剤（Ｂ－１）または（Ｂ－３）であることが好ましく、上記架橋剤（
Ｂ－１）であることが特に好ましい。接着剤（Ｘ）を構成する架橋剤（Ｂ）として、有機
過酸化物およびアリル化合物系架橋助剤である（Ｂ－１）を用いた場合には、被着体であ
る種々のゴム成形体の接着強度が良好であり、また接着速度が速い接着剤（Ｘ）を得るこ
とができ、これにより前記被着体（１）と被着体（２）とが強固に接着したゴム接着体を
特に容易に製造することができる。また架橋剤（Ｂ－１）としては、上記一般式（ａ）お
よび／または上記一般式（ｂ）で表される有機過酸化物と、上記式（ｃ）および／または
（ｄ）で表される架橋助剤とを含むことが特に好ましい。
【０１１１】
　添加剤
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、上述したエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体
（Ａ）と、架橋剤（Ｂ）とに加えて、所望の性状に応じて各種添加剤を適宜添加したもの
であってもよい。
【０１１２】
　添加剤としては、ＥＰＤＭ等に配合できる各種添加剤が挙げられる。たとえば、消泡剤
、反応抑制剤、シランカップリング剤、可塑剤、安定剤、粘着性付与剤、補強剤、充填剤
などが挙げられる。
【０１１３】
　（消泡剤）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）に添加することのできる消泡剤としては、非水系用に用いら
れる物が使用でき、代表的なものとしてジメチルポリシロキサン等のシリコーン系、変性
ブタジエン系、ポリエーテル系、アクリル系、ビニル系、及びそれらの混合系を挙げるこ
とができる。これらは、信越シリコーン、東レ・ダウコーニング、花王、三洋化成、楠本
化成、日新化学研究所等から入手できる。
【０１１４】
　本発明に係る接着剤（Ｘ）が消泡剤を含む場合は、接着剤（Ｘ）の調製時、および接着
剤（Ｘ）を被着体表面に塗布する際、および貼り合わせ、架橋の各工程において、被着体
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間に空気が入ることによる発泡を抑制することができ、作業効率の向上が見込まれる。
【０１１５】
　接着剤（Ｘ）が消泡剤を含む場合は、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（
Ａ）１００重量部に対し、０．０５～５重量部、好ましくは０．１～２重量部、より好ま
しくは０．２～１．０重量部の範囲とすることができる。
【０１１６】
　（反応抑制剤）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、任意成分として、本発明の目的を損なわない範囲で公知
の反応抑制剤を含んでもよい。本発明に係る接着剤（Ｘ）は、通常、被着体表面に塗布後
に被着体同士を張り合わせ、架橋を行う態様で用いることができるが、必要に応じて反応
抑制剤を含むことにより反応の程度および速度を適切に制御することができる。
【０１１７】
　反応抑制剤としては、特に限定されないが、たとえば、ベンゾトリアゾール、エチニル
基含有アルコール（たとえば、１－エチニル－２－エチル－１－ヘキサノール、エチニル
シクロヘキサノール）、アクリロニトリル、アミド化合物（たとえば、N,N-ジアリルアセ
トアミド、N,N-ジアリルベンズアミド、N,N,N',N'-テトラアリル-ｏ-フタル酸ジアミド、
N,N,N',N'-テトラアリル-ｍ-フタル酸ジアミド、N,N,N',N'-テトラアリル-ｐ-フタル酸ジ
アミドなど）、イオウ、リン、窒素、アミン化合物、イオウ化合物、リン化合物、スズ、
スズ化合物、テトラメチルテトラビニルシクロテトラシロキサン、ハイドロパーオキサイ
ド等の有機過酸化物などが挙げられる。
【０１１８】
　これらの反応抑制剤は、単独で、あるいは２種以上組み合わせて用いることができる。
　接着剤（Ｘ）が反応抑制剤を含む場合は、特に限定されないが、エチレン・α－オレフ
ィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して、通常０～５０重量部、好ましくは
０．０００１～５０重量部、より好ましくは０．０００１～３０重量部、さらに好ましく
は０．０００１～２０重量部、特に好ましくは０．０００１～１０重量部、最も好ましく
は０．０００１～５重量部の割合で用いられる。５０重量部以下の割合で用いると、架橋
速度が適度で、接着剤（Ｘ）を用いての被着体の接着が好適に行われる。５０重量部を超
えると、コスト的に不利になることがある。
【０１１９】
　（シランカップリング剤）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、任意成分として、本発明の目的を損なわない範囲で公知
のシランカップリング剤を含有することができる。シランカップリング剤は、通常、さら
に自己接着性を向上させる目的として用いられる。シランカップリング剤としては、アク
リル（メタクリル）官能性シランカップリング剤、エポキシ官能性シランカップリング剤
、アミノ（イミノ）官能性シランカップリング剤などが挙げられる。
【０１２０】
　アクリル（メタクリル）官能性シランカップリング剤の具体例としては、3-メタクリロ
キシプロピルトリメトキシシラン、3-メタクリロキシプロピルトリエトキシシラン、3-ア
クリロキシプロピルトリメトキシシラン、3-アクリロキシプロピルトリエトキシシラン、
メタクリロキシメチルトリメトキシシラン、メタクリロキシメチルトリエトキシシラン、
アクリロキシメチルトリメトキシシラン、アクリロキシメチルトリエトキシシランなどが
挙げられる。
【０１２１】
　エポキシ官能性シランカップリング剤の具体例としては、3-グリシドキシプロピルトリ
メトキシシラン、3-グリシドキシプロピルトリエトキシシラン、2-（3,4-エポキシシクロ
ヘキシル）エチルトリメトキシシラン、2-（3,4-エポキシシクロヘキシル）エチルトリエ
トキシシランなどが挙げられる。
【０１２２】
　アミノ（イミノ）官能性シランカップリング剤の具体例としては、Ｈ2ＮＣＨ2ＣＨ2Ｃ
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Ｈ2Ｓｉ（ＯＣＨ3）3、Ｈ2ＮＣＨ2ＣＨ2ＮＨＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2Ｓｉ（ＯＣＨ3）3、Ｈ2ＮＣ
Ｈ2ＣＨ2ＮＨＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2Ｓｉ（ＣＨ3)(ＯＣＨ3）2、(Ｃ2Ｈ5Ｏ)3Ｓｉ（ＣＨ2)3ＮＨ
（ＣＨ2)2ＮＨ（ＣＨ2)3Ｓｉ（ＯＣ2Ｈ5)3等のアミノ基および（または）イミノ基含有ア
ルコキシシラン；前記アミノ基および（または）イミノ基含有アルコキシシランと、
【０１２３】
【化９】

のようなエポキシシラン化合物との反応生成物；前記アミノ基および（または）イミノ基
含有アルコキシシランと、ＣＨ2＝Ｃ（ＣＨ3）ＣＯＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2Ｓｉ（ＯＣＨ3)3 
、ＣＨ2＝Ｃ（ＣＨ3）ＣＯＯＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2Ｓｉ（ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3)3のようなメタ
クリルオキシシラン化合物との反応生成物などが挙げられる。
【０１２４】
　接着剤（Ｘ）がシランカップリング剤を含む場合は、特に限定されないが、エチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して、好ましくは０．０１～
１０重量部、さらに好ましくは０．１～５重量部の割合で用いられる。
【０１２５】
　（可塑剤）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、任意成分として、本発明の目的を損なわない範囲で公知
の可塑剤を含有することができる。
【０１２６】
　具体的には、例えば、パラフィン系プロセスオイル、ナフテン系プロセスオイル、芳香
族系プロセスオイル、α－オレフィン、α－オレフィンのオリゴマー、末端に官能基を有
するα－オレフィンまたはそのオリゴマー、エチレンとα－オレフィンのコオリゴマー、
パラフィンワックス、流動パラフィン、ホワイトオイル、ペトロラタム、潤滑油、石油ア
スファルト、ワセリン等の石油系軟化剤；コールタール、コールタールピッチ等のコール
タール系軟化剤；ヒマシ油、アマニ油、ナタネ油、ヤシ油等の脂肪油系軟化剤；トール油
；石油樹脂、アタクチックポリプロピレン、クマロンインデン樹脂等の合成高分子物質；
フタル酸誘導体、イソフタル酸誘導体、テトラヒドロフタル酸誘導体、アジピン酸誘導体
、アゼライン酸誘導体、セバシン酸誘導体、ドデカン-2- 酸誘導体、マレイン酸誘導体、
フマル酸誘導体、トリメリット酸誘導体、ピロメリット酸誘導体、クエン酸誘導体、イタ
コン酸誘導体、オレイン酸誘導体、リシノール酸誘導体、ステアリン酸誘導体、リン酸誘
導体、スルホン酸誘導体、グリセリン誘導体、グルタル酸誘導体、エポキシ誘導体、グリ
コール誘導体、パラフィン誘導体、シリコーンオイルなどを挙げることができる。
【０１２７】
　中でも、シリレーション（シリル化）反応を阻害しない、α－オレフィン、α－オレフ
ィンのオリゴマー、末端に官能基を有するα－オレフィンまたはそのオリゴマー、エチレ
ンとα－オレフィンのコオリゴマー、プロセスオイル、パラフィン誘導体が好ましく用い
られ、特にパラフィン系プロセスオイル、α－オレフィン、α－オレフィンのオリゴマー
、末端に官能基を有するα－オレフィンまたはそのオリゴマー、エチレンとα－オレフィ
ンとのコオリゴマーが好ましく用いられる。特に、ヒドロシリル化反応を阻害しない可塑
剤が好ましく、具体的には、硫黄化合物、チッソ化合物、アミン化合物、燐化合物の含有
量が１００ｐｐｍ以下である可塑剤が好ましい。
【０１２８】
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　本発明に係る接着剤（Ｘ）が可塑剤を含む場合は、特に限定されないが、エチレン・α
－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して、通常０～１０００重量部
、好ましくは１～１０００重量部、より好ましくは５～８００重量部、さらに好ましくは
１０～７００重量部、特に好ましくは２０～５００重量部、最も好ましくは３０～３００
重量部の割合で用いられる。上記割合で用いると、流動性が向上し塗布性が向上する。
【０１２９】
　（安定剤）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、任意成分として、本発明の目的を損なわない範囲で公知
の各種安定剤を含有することができる。
【０１３０】
　必要に応じて用いられる安定剤としては、たとえば耐熱安定剤、耐候安定剤、ヒンダー
ドアミン系安定剤などが挙げられる。本発明で必要に応じて用いられる耐熱安定剤として
は、フェノール系安定剤、リン系安定剤、イオウ系安定剤が挙げられる。
【０１３１】
　フェノール系安定剤としては、従来から安定剤として使用されているフェノール系の安
定剤が特に限定されることなく用いられる。フェノール系安定剤としては、具体的には、
β－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオン酸ステアリルエス
テル、テトラキス［メチレン－３－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシフェニル
）プロピオネート］メタン、トリス（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシベンジル
）イソシアヌレート、１，３，５－トリメチル－２，４，６－トリス（３，５－ジ－ｔ－
ブチル－ｔ－ヒドロキシベンジル）ベンゼン、ｄｌ－α－トコフェロール、トリス（２，
６－ジメチル－３－ヒドロキシ－４－ｔ－ブチルベンジル）イソシアヌレート、トリス［
（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオニルオキシエチル］イソ
シアヌレート、３，９－ビス［１，１－ジメチル－２－｛β－（３－ｔ－ブチル－４－ヒ
ドロキシ－５－メチルフェニル）プロピオニルオキシ｝エチル］－２，４，８，１０－テ
トラオキサスピロ［５．５］ウンデカンが好ましい。
【０１３２】
　フェノール系安定剤としては市販品を使用することもでき、たとえばイルガノクス１０
１０（Ｉｒｇａｎｏｘ１０１０、チバガイギー社、商標）、イルガノクス１０３５（Ｉｒ
ｇａｎｏｘ１０３５、チバガイギー社、商標）、イルガノクス１０７６（Ｉｒｇａｎｏｘ
１０７６、チバガイギー社、商標）、イルガノクス１１３５（Ｉｒｇａｎｏｘ１１３５、
チバガイギー社、商標）、イルガノクス１３３０（Ｉｒｇａｎｏｘ１３３０、チバガイギ
ー社、商標）、イルガノクス３１１４（Ｉｒｇａｎｏｘ３１１４、チバガイギー社、商標
）、イルガノクス３１２５（Ｉｒｇａｎｏｘ３１２５、チバガイギー社、商標）、ＢＨＴ
（武田薬品工業（株）、商標）、シアノクス１７９０（Ｃｙａｎｏｘ１７９０、サイアナ
ミド社、商標）、スミライザーＧＡ－８０（ＳｕｍｉｌｉｚｅｒＧＡ－８０、住友化学（
株）、商標）、ビタミンＥ（エーザイ（株））などが挙げられる。これらのフェノール系
安定剤は、単独であるいは組み合わせて用いることができる。
【０１３３】
　フェノール系安定剤の配合量は、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（
Ａ）１００重量部に対して、０．０１～２０重量部、好ましくは０．０５～１０重量部、
さらに好ましくは０．１～３重量部とするのが望ましい。フェノール系安定剤の含有量が
、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して上記のよう
な範囲内にあると、耐熱性、耐老化性などの安定性の向上効果が高く、また安定剤の費用
が廉価に抑えられる。
【０１３４】
　リン系安定剤としては、従来から安定剤として使用されているリン系の安定剤が特に限
定されることなく用いられる。リン系安定剤としては市販品を使用することもでき、たと
えばイルガフォス１６８（Ｉｒｇａｆｏｓ１６８、チバガイギー社、商標）、イルガフォ
ス１２（Ｉｒｇａｆｏｓ１２、チバガイギー社、商標）、イルガフォス３８（Ｉｒｇａｆ
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ｏｓ３８、チバガイギー社、商標）、マーク３２９Ｋ（Ｍａｒｋ３２９Ｋ、旭電化（株）
、商標）、マークＰＥＰ３６（Ｍａｒｋ　ＰＥＰ３６、旭電化（株）、商標）、マークＰ
ＥＰ－８（Ｍａｒｋ　ＰＥＰ－８、旭電化（株）、商標）、Ｓａｎｄｓｔａｂ　Ｐ－ＥＰ
Ｑ（クラリアント社、商標）、ウェストン６１８（Ｗｅｓｔｏｎ６１８、ＧＥ社、商標）
、ウェストン６１９Ｇ（Ｗｅｓｔｏｎ６１９Ｇ、ＧＥ社、商標）、ウェストン－６２４（
Ｗｅｓｔｏｎ－６２４、ＧＥ社、商標）などが挙げられる。これらのリン系安定剤は、単
独であるいは組み合わせて用いることができる。
【０１３５】
　リン系安定剤の配合量は、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１
００重量部に対して、０．０１～２０重量部、好ましくは０．０５～１０重量部、さらに
好ましくは０．１～３重量部とするのが望ましい。リン系安定剤の含有量が、エチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して、上記のような範囲内に
あると、耐熱性、耐老化性などの安定性の向上効果が高く、また安定剤の費用が廉価に抑
えられ、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）の性質、たとえば耐熱性な
どが低下することもない。
【０１３６】
　イオウ系安定剤としては、従来から安定剤として使用されているイオウ系の安定剤が特
に限定されることなく用いられる。イオウ系安定剤としては、具体的には、ジラウリル－
、ジミリスチル－、ジステアリル－などのジアルキルチオジプロピオネートおよびブチル
－、オクチル－、ラウリル－、ステアリル－などのアルキルチオプロピオン酸の多価アル
コール（たとえばグリセリン、トリメチロールエタン、トリメチロールプロパン、ペンタ
エリスリトール、トリスヒドロキシエチルイソシアヌレート）のエステル（たとえばペン
タエリスリトールテトララウリルチオプロピオネート）などが挙げられる。
【０１３７】
　イオウ系安定剤としては市販品を使用することもでき、たとえばＤＳＴＰ（ヨシトミ）
（吉富製薬（株）社、商標）、ＤＬＴＰ（ヨシトミ）（吉富製薬（株）社、商標）、ＤＬ
ＴＯＩＢ（吉富製薬（株）社、商標）、ＤＭＴＰ（ヨシトミ）（吉富製薬（株）社、商標
）、Ｓｅｅｎｏｘ　４１２Ｓ（白石カルシウム（株） 社、商標）、Ｃｙａｎｏｘ　１２
１２（サイアナミド社、商標）などが挙げられる。これらのイオウ系安定剤は、単独で、
あるいは組み合わせて用いることができる。
【０１３８】
　イオウ系安定剤の配合量は、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）
１００重量部に対して、０．０１～２０重量部、好ましくは０．０５～１０重量部、さら
に好ましくは０．１～３重量部とするのが望ましい。イオウ系安定剤の含有量が、エチレ
ン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に対して上記のような範囲内
にあると、耐熱性、耐老化性などの安定性の向上効果が高く、また安定剤の費用が廉価に
抑えられ、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）の性質、たとえば耐熱性
などが低下することもない。
【０１３９】
　本発明で必要に応じて用いられる耐候安定剤は、紫外線吸収剤と光安定剤とに大別され
る。
　紫外線吸収剤としては、具体的には、サリチル酸系紫外線吸収剤、ベンゾフェノン系紫
外線吸収剤、ベンゾトリアゾール系吸収剤、シアノアクリレート系紫外線吸収剤などが挙
げられる。
【０１４０】
　紫外線吸収剤は、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量
部に対して、０．０１～２０重量部、好ましくは０．０５～１０重量部、さらに好ましく
は０．１～３重量部の割合で用いられる。光安定剤としては、従来公知の光安定剤を用い
ることができ、中でもヒンダードアミン系光安定剤（ＨＡＬＳ；Ｈｉｎｄｅｒｅｄ　Ａｍ
ｉｎｅ　Ｌｉｇｈｔ　Ｓｔａｂｉｌｉｚｅｒｓ）が好ましく用いられる。ヒンダードアミ
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ン系光安定剤としては、具体的には以下のような化合物が用いられる。
【０１４１】
　ビス（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）セバケート、コハク酸ジメチ
ル－１－（２－ヒドロキシエチル）－４－ヒドロキシ－２，２，６，６－テトラメチルピ
ペリジン重縮合物、ポリ｛［６－（１，１，３，３－テトラメチルブチル）イミノ－１，
３，５－トリアジン－２－４－ジイル］［（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリ
ジル）イミノ］ヘキサメチレン［（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）イ
ミノ］｝、テトラキス（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）－１，２，３
，４－ブタンテトラカルボキシレート、１，１'－（１，２－エタンジイル）ビス（３，
３，５，５－テトラメチルピペラジノン）、ミックスト｛２，２，６，６－テトラメチル
－４－ピペリジル／β，β，β'，β'－テトラメチル－３－９－［２，４，８，１０－テ
トラオキサスピロ（５．５）ウンデカン］ジエチル｝－１，２，３，４－ブタンテトラカ
ルボキシレート、ポリ｛［６－Ｎ－モルホリル－１，３，５－トリアジン－２－４－ジイ
ル］［（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）イミノ］ヘキサメチレン［（
２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）イミノ］｝、及び、Ｎ，Ｎ'－ビス（
２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）ヘキサメチレンジアミンと１，２－ジ
ブロモエタンとの縮合物。
【０１４２】
　これらのヒンダードアミン系光安定剤は、単独であるいは組み合わせて用いられる。
　ヒンダードアミン系光安定剤の配合量は、前記エチレン・α－オレフィン・ポリエン共
重合体（Ａ）１００重量部に対して、０．０１～２０重量部、好ましくは０．０５～１０
重量部、さらに好ましくは０．１～３重量部とするのが望ましい。ヒンダードアミン系光
安定剤の含有量が、エチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）１００重量部に
対して上記のような範囲内にあると、耐熱性、耐老化性などの安定性の向上効果が高く、
また光安定剤の費用が廉価に抑えられる。
【０１４３】
　（補強剤）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、任意成分として、本発明の目的を損なわない範囲で、公
知の補強剤を含有してもよい。
【０１４４】
　補強剤としては、引張強度、引き裂き強度、耐摩耗性などの機械的性質を高める目的で
用いられる公知のゴム補強剤を適宜用いることができ、具体的には、たとえば、ＳＲＦ、
ＧＰＦ、ＦＥＦ、ＨＡＦ、ＩＳＡＦ、ＳＡＦ、ＦＴ，ＭＴ等のカーボンブラック、シラン
カップリング剤などにより表面処理が施されているこれらのカーボンブラック、微粉ケイ
酸、シリカなどが挙げられる。
【０１４５】
　（充填剤）
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、任意成分として、本発明の目的を損なわない範囲で、公
知の充填剤を含有してもよい。
【０１４６】
　充填剤としては、無機充填剤および有機充填剤のいずれも用いることができ、具体的に
は、有機フィラー、無機フィラー、軽質炭酸カルシウム、重質炭酸カルシウム、タルク、
クレーなどが挙げられる。
【０１４７】
　その他の配合成分
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、本発明の目的を損なわない範囲で、上述したエチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）、架橋剤（Ｂ）および必要に応じて添加される
添加剤に加えて、共重合体（Ａ）以外の樹脂成分、溶媒などの、その他の配合成分を含有
してもよい。
【０１４８】
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　共重合体（Ａ）以外の樹脂成分としては、特に限定されるものではないが、たとえば、
２５℃における粘度が５，０００Ｐａ・ｓ以上であるエチレン・α－オレフィン・ポリエ
ン共重合体などが挙げられる。
【０１４９】
　溶媒としては、接着剤を構成する各成分との相溶性あるいは分散性に優れる溶媒を適宜
用いることができるが、本発明に係る接着剤においては、溶媒の含有量は少ないことが好
ましく、実質的に溶媒を含有しないことがより好ましい。
【０１５０】
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、２５℃での粘度が、1Ｐａ・ｓ以上、５，０００Ｐａ・
ｓ未満の範囲であるエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）を主成分として
含むものであり、実質的に液状である。このような接着剤（Ｘ）は、実質的に有機溶媒な
どの溶媒を含まないことが好ましい。
【０１５１】
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、接着剤（Ｘ）を適用する被着体の形状および材質などに
応じて適切な塗布性能を有するよう、配合成分の粘度および量比を調整して製造すること
ができる。
【０１５２】
　接着剤（Ｘ）の２５℃での粘度は、特に限定されるものではないが、通常０．１Ｐａ・
Ｓ以上、２０００Ｐａ・Ｓ未満の範囲であり、好ましくは０．２Ｐａ・Ｓ以上、１０００
Ｐａ・Ｓ未満の範囲である。
【０１５３】
　本発明に係る接着剤（Ｘ）は、ゴム接着体の製造に好適に用いられ、被着体が従来強固
な接着が困難であったイオウ加硫ゴム成形体である場合にも、良好な接着性を示す。本発
明に係る接着剤（Ｘ）は、接着する被着体の少なくとも一方の接着面に塗布して貼り合わ
せた後、加熱により架橋することにより高度な接着性をもたらすことができる。
【０１５４】
　＜被着体（１）＞
　本発明のゴム接着体を構成する被着体（１）は、ゴム成形体である。
　被着体（１）を構成するゴム成分としては、天然ゴム（ＮＲ）、イソプレンゴム（ＩＲ
）などのイソプレン系ゴム、ブタジエンゴム（ＢＲ）、スチレン－ブタジエンゴム（ＳＢ
Ｒ）、アクリロニトリル－ブタジエンゴム（ＮＢＲ）、クロロプレンゴム（ＣＲ）などの
共役ジエン系ゴム；エチレン・プロピレンランダム共重合体ゴム（ＥＰＲ）、エチレン・
α－オレフィン・ポリエン共重合体（たとえばＥＰＤＭなど）などのエチレン・α－オレ
フィン系共重合体ゴムを挙げることができ、これらが1種単独で含まれていてもよく、2種
以上組み合わせて含まれていてもよい。
【０１５５】
　これらのゴム成分は、架橋されていても非架橋であってもよいが、架橋されていること
が好ましく、特にイオウあるいはイオウ系化合物を用いて架橋されていることが好ましい
。
【０１５６】
　被着体（１）には、ゴム成分に加えて、従来公知の配合剤、例えば、補強剤、充填剤、
軟化剤、架橋剤、架橋促進剤、架橋助剤、加工助剤、顔料、老化防止剤等、通常ゴムの製
造に使用される添加剤を本発明の目的を損なわない範囲で適宜配合されていてもよい。
【０１５７】
　被着体（１）に含まれるゴム成分が架橋剤を用いて架橋されているか、または架橋剤を
含む場合、架橋剤としては、イオウ系化合物および有機過酸化物等の公知の架橋剤を挙げ
ることができ、具体的には、上述した接着剤（Ｘ）に含まれる架橋剤（Ｂ）として例示の
架橋剤を挙げることができる。架橋剤としてはこのうち、イオウ、塩化イオウ、二塩化イ
オウ、モルフォリンジスルフィド、アルキルフェノールジスルフィド、テトラメチルチウ
ラムジスルフィド、ジチオカルバミン酸セレン等のイオウ系架橋剤が好ましい。また、被
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着体（１）に含まれるゴム成分には、架橋剤（Ｂ）に添加できるものとして例示したよう
な架橋助剤が用いられていてもよい。
【０１５８】
　本発明に係るゴム接着体において、ゴム成形体である被着体（１）が架橋ゴム成形体で
ある場合、あらかじめ架橋された成形体であってもよく、また、接着剤による接着を行う
際に接着剤とともに架橋されたものであってもよい。架橋ゴム成形体のうちでは、イオウ
などのイオウ系架橋剤を用いて架橋されたゴム成形体であるのが特に好ましい。
【０１５９】
　被着体（１）としては、特に限定されることなく、ゴム組成物を成形する公知の方法で
成形されたものをいずれも用いることができる。
　被着体（１）の形状は、どのようなものであってもよく、被着体（２）との接着面が平
面状であっても複雑な形状を有していてもよい。被着体（１）の形状がシート状であると
、接着剤（Ｘ）の塗布が容易で、また塗布後の接着剤（Ｘ）の架橋が容易かつ均質となる
ため好ましい。
【０１６０】
　＜被着体（２）＞
　本発明に係るゴム接着体を構成する被着体（２）は、ゴム成形体であってもよく、ゴム
以外の材質のものから形成された成形体であってもよい。ゴム成形体としては、被着体（
１）と同様のものが挙げられる。被着体（２）がゴム以外の材質から形成された成形体で
ある場合、ゴム成形体である被着体（１）との接着体を形成できるものであればその材質
は特に限定されず、どのようなものであってもよい。
【０１６１】
　被着体（２）の材質としては、ゴム、熱可塑性樹脂、熱硬化性樹脂、金属、セラミック
、ガラス、木材、紙、布、これらの複合体などどのようなものであってもよいが、ゴム、
熱可塑性樹脂、熱硬化性樹脂あるいはこれらを含む複合体が好ましく、ゴムであることが
より好ましく、架橋ゴムであることがさらに好ましく、イオウ架橋ゴムであることが特に
好ましい。
【０１６２】
　本発明に係るゴム接着体は、被着体（１）と被着体（２）とが接着して接着体を形成す
るものであればよく、被着体（１）および被着体（２）がそれぞれどのような形状であっ
てもよい。本発明では、被着体（１）と被着体（２）とを接着する接着剤として、塗布性
に優れた上述の接着剤（Ｘ）を用いるため、接着面が複雑な形状であっても、容易に接着
体を製造することができる。
【０１６３】
　被着体（１）および被着体（２）の形状は、両者を接着できる形状であればどのような
ものであってもよく、特に限定されるものではない。またその接着面の形状についても、
接着可能な形状であれば両者ともに特に限定されるものではなく、平面状、曲面状、多孔
体、織布状、凹凸状など所望の形状を採用することができる。
【０１６４】
　本発明では、ゴム接着体を構成する被着体（１）および被着体（２）のいずれか一方、
好ましくは両方がシート状であることが好ましい。被着体（１）および被着体（２）の少
なくとも一方がシート状である場合には、両者の貼り合わせが容易であるうえ、接着剤を
架橋する段階において、熱が均一に伝わり均一な架橋が容易かつ短時間で行われ、接着性
にも優れるため好ましい。ゴム接着体が、シート状の架橋ゴム成形体である被着体（１）
および被着体（２）から形成されている場合には、特に接着性が優れるものとなるため好
ましい。
【０１６５】
　＜ゴム接着体の製造＞
　本発明のゴム接着体の製造方法では、上述した接着剤（Ｘ）を用いて、上述した被着体
（１）と被着体（２）とを接着してゴム接着体を製造する。



(29) JP 6000162 B2 2016.9.28

10

20

30

40

50

【０１６６】
　ゴム接着体の製造方法では、接着剤（Ｘ）を被着体の接着面に塗布する工程、被着体同
士を接着剤（Ｘ）を介して貼り合わせる工程、および、接着剤（Ｘ）を架橋する工程を有
している。
【０１６７】
　塗布工程
　塗布工程は、上述した接着剤（Ｘ）、すなわち２５℃での粘度が、１Ｐａ・ｓ以上、５
，０００Ｐａ・ｓ未満の範囲であるエチレン・α－オレフィン・ポリエン共重合体（Ａ）
と、架橋剤（Ｂ）とを含む接着剤（Ｘ）を、被着体（１）および被着体（２）のいずれか
一方または両方の接着面に塗布する工程である。
【０１６８】
　接着剤（Ｘ）は、塗布する被着体の接着面の形状および材質などに応じて、塗布しやす
い特性となるよう調製したものであることが好ましい。
　接着剤（Ｘ）の塗布の方法は特に限定されるものではなく、刷毛、ロール、ヘラ、スポ
ンジ、噴霧、バーコーターなどにより公知の方法で塗布することができる。
　塗布量は特に限定されるものではなく、良好な接着性が得られる量を適宜選択すること
ができる。
【０１６９】
　貼り合わせ工程
　貼り合わせ工程は、少なくとも一方の接着面に接着剤（Ｘ）を塗布する塗布工程を経た
被着体（１）および被着体（２）を、接着剤（Ｘ）を介して接着面同士を密着させること
により行うことができる。貼り合わせ工程においては、単に接着面同士を接着剤（Ｘ）を
介して接触させるだけでもよいが、加圧を伴うことが好ましい。
【０１７０】
　架橋工程
　架橋工程においては、被着体（１）および被着体（２）を接着剤（Ｘ）を介して貼り合
わせた状態で、接着剤（Ｘ）の架橋を行う。接着剤（Ｘ）の架橋は、接着剤（Ｘ）中に含
まれる架橋剤（Ｂ）の種類および量にもよるが、接着剤（Ｘ）部に架橋に十分な熱を付与
することで容易に行うことができる。接着剤（Ｘ）の架橋は、ゴム接着体全体を加熱する
ことにより行ってもよく、接着剤塗布部およびその周辺のみが熱せられる条件で加熱する
ことにより行ってもよい。
【０１７１】
　架橋工程は、特に限定されるわけではないが、加圧下で行うことが、強固な接着性を得
やすいため好ましい。加圧条件は特に限定されるものではないが、通常０．０１～５ＭＰ
ａ、好ましくは１～３ＭＰａの範囲であることが望ましい。架橋工程における加圧は、接
着剤（Ｘ）を介した接着面に圧力がかかる方法で行えばよく、たとえば、プレス、ロール
プレスなどの方法を好ましく採用することができる。
【実施例】
【０１７２】
　以下、実施例に基づいて本発明をさらに具体的に説明するが、本発明はこれらの実施例
に限定されるものではない。なお、本発明において、各物性は次のようにして測定あるい
は評価した。
【０１７３】
・粘度（Ｐａ・ｓ）
　ＪＩＳ Ｋ７１１７－２に準拠し、東機産業（株）社製Ｅ型粘度計（ＴＶＷ－２５）を
用いて、コーンプレート(角度：１度×Ｒ２４ｍｍ、若しくは３度×Ｒ１４ｍｍ)、回転数
：０．１～１００ｒｐｍ、試料量：０．６～１．０ｇの条件にて２５℃で測定し、３０秒
以上同じ値を示した数値を粘度とした。
【０１７４】
・施工性（塗布性）
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　接着剤が十分な流動性を有し、ヘラを用いて被着体の塗布面に何ら困難性なく塗布でき
たものを良（○）、塗布できなかったものを不良（×）と評価した。
【０１７５】
・環境衛生性
　接着体であるゴム積層体を、８０℃のホットプレート上に置いて５分間保持したときに
、溶媒臭がしたものを不良（×）。溶媒臭がしなかったものを良（○）と評価した。
【０１７６】
・接着性
　接着体であるゴム積層体の接着強度を評価した。評価方法は、接着体であるＥＰＤＭ成
型シートの接着界面部にカッターで切り込みを入れ、その部分をきっかけに片側のＥＰＤ
Ｍ成型シートを１８０度ピールで剥離することで評価した。剥離する際に、樹脂部が凝集
破壊するものを良（○）。凝集破壊せずに、素直に剥がれるものを不良（×）、剥がれる
が抵抗があるものをやや不良（△）と評価した。
【０１７７】
　［実施例１］
＜エチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合体（Ａ－１）の
製造＞
　撹拌羽根を備えた実質内容積１００リットルのステンレス製重合器（撹拌回転数＝２５
０ｒｐｍ）を用いて、連続的にエチレンとプロピレンと５－ビニル－２－ノルボルネン（
以下、ＶＮＢと略す）との三元共重合を行った。重合器側部より液相へ毎時ヘキサンを４
２リットル、エチレンを２．１ｋｇ、プロピレンを１．９ｋｇ、ＶＮＢを４００ｇの速度
で、水素を５１５リットル、触媒としてＶＯＣｌ3を２８０ミリモル、Ａｌ(Ｅｔ)2Ｃｌを
８４０ミリモル、Ａｌ(Ｅｔ)1.5Ｃｌ1.5を８４０ミリモルの速度で連続的に供給した。ま
た、重合温度は４５℃、重合圧力は７．５ｋｇｆ／ｃｍ2（０．７５ＭＰａ）とした。
【０１７８】
　以上に述べたような条件で共重合反応を行うと、エチレン・プロピレン・５－ビニル－
２－ノルボルネンランダム共重合体(Ａ－１）が均一な溶液状態で得られた。
　その後、重合器下部から連続的に抜き出した重合溶液中に少量のメタノールを添加して
重合反応を停止させ、スチームストリッピング処理にて重合体を溶媒から分離した後、５
５℃で４８時間真空乾燥を行った。
【０１７９】
　得られたエチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合体（Ａ
－１）は、エチレン単位〔i〕／α－オレフィン単位〔ii〕のモル比（〔i〕／〔ii〕）が
６１．５ｍｏｌ％／３７．０ｍｏｌ％、ヨウ素価が１０．０ｇ／１００ｇ、極限粘度［η
］（１３５℃デカリン溶液中）が０．２７（ｄｌ／ｇ）、Ｍｎ：３１６０、粘度が８３０
Ｐａ・ｓであった。
【０１８０】
＜接着剤の調製＞
　上記で得たエチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合体（
Ａ－１）１００重量部と、架橋剤として有機過酸化物である2,5－ジメチル－2,5－ジ（t
－ブチルパーオキシ）ヘキサン（商品名：カヤヘキサＡＤ、化薬アクゾ社製）３重量部お
よび架橋助剤のトリアリルイソシアヌレート（ＴＡＩＣ（登録商標）、日本化成（株）製
）１重量部とを、撹拌機（(株)ＴＨＩＮＫＹ社製　あわとり練太郎（登録商標）ＡＲＥ－
２５０）を用いて、常温下で、２０００ｒｐｍで１０分間撹拌して混合し、次いで２２０
０ｒｐｍで１分間脱泡を実施して、液状ＥＰＤＭ接着剤Ａを得た。
【０１８１】
＜接着体の製造＞
　被着体として、カーボン配合系のイオウ加硫で成形されたＥＰＤＭ成形シート（５０ｍ
ｍ×５０ｍｍ、厚さ２ｍｍ）２枚を用意した。このうち１枚のＥＰＤＭ成形シートの片面
に、１ｇの前記液状ＥＰＤＭ接着剤Ａを垂らし、ヘラを用いてシート全面に均一になるよ
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う引き伸ばして塗布した。このようにして接着剤Ａを塗布したＥＰＤＭ成形シートに、塗
布した接着剤Ａを介して、もう１枚のＥＰＤＭ成形シート（接着剤塗布なし）を貼り合わ
せて積層した。これを圧力１ＭＰａ、温度１７０℃、時間３０分間の条件で架橋して、積
層体である接着体を得た。
　評価結果を表１に示す。
【０１８２】
　［実施例２］
＜エチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合体（Ａ－２）の
製造＞
　撹拌羽根を備えた実質内容積１００リットルのステンレス製重合器（撹拌回転数＝２５
０ｒｐｍ）を用いて、連続的にエチレンとプロピレンと５-ビニル-２－ノルボルネン（以
下、ＶＮＢと略す）との三元共重合を行なった。重合器側部より液相へ毎時ヘキサンを６
０リットル、エチレンを１．３ｋｇ、プロピレンを２．５ｋｇ、ＶＮＢを１３０ｇの速度
で、また、水素を３０リットル、触媒としてＶＯ（ＯＥｔ）Ｃｌ2を２３ミリモル、Ａｌ
（Ｅｔ）1.5Ｃｌ1.5を１６１ミリモルの速度で連続的に供給した。上記および表１に記載
の条件下で共重合反応を行ない、エチレン・プロピレン・５－ビニル-２－ノルボルネン
ランダム共重合体（Ａ－２）を均一溶液状態で得た。その後、重合器下部から連続的に抜
き出した重合溶液中に少量のメタノールを添加して重合反応を停止させ、スチームストリ
ッピング処理にて重合体を溶媒から分離したのち、５５℃で４８時間真空乾燥を行なった
。
【０１８３】
　得られたエチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合体（Ａ
２）は、エチレン単位〔i〕／α－オレフィン単位〔ii〕のモル比（〔i〕／〔ii〕）が６
３．５ｍｏｌ％／３３．０ｍｏｌ％、ヨウ素価が２３．５ｇ／１００ｇ、極限粘度（１３
５℃デカリン溶液中）が０．０８ｄｌ／ｇ、Ｍｎが９２０、及び、粘度が１０Ｐａ・ｓで
あった。
【０１８４】
＜接着剤の調製＞
　実施例１の接着剤の調製において、共重合体（Ａ－１）に替えて、上記で得たエチレン
・プロピレン・５－ビニル-２－ノルボルネンランダム共重合体（Ａ－２）を用いたこと
の他は同様にして、液状ＥＰＤＭ接着剤Ｂを得た。
【０１８５】
＜接着体の製造＞
　実施例１の接着体の製造において、接着剤Ａに替えて、上記で得た液状ＥＰＤＭ接着剤
Ｂを用いたことの他は同様にして、積層体である接着体を得た。
　評価結果を表１に示す。
　［実施例３］
【０１８６】
＜接着剤の調製＞
　実施例１で得たエチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合
体（Ａ－１）１００重量部と、架橋剤としてイオウ（１．５重量部）と架橋助剤の2-メル
カプトベンゾチアゾール（商品名：サンセラーＭ、三新化学工業（株）製）０．５重量部
、テトラメチルチウラムジスルフィド（商品名：サンセラーＴＴ、三新化学工業（株）製
）１．０重量部および酸化亜鉛５．０重量部を配合し、撹拌機（(株)ＴＨＩＮＫＹ社製　
あわとり練太郎（登録商標）ＡＲＥ－２５０）を用いて、常温下で、２０００ｒｐｍで１
０分間撹拌して混合し、次いで２２００ｒｐｍで１分間脱泡を実施して、液状ＥＰＤＭ接
着剤Ｃを得た。
【０１８７】
＜接着体の製造＞
　実施例１の接着体の製造において、接着剤Ａに替えて、上記で得た液状ＥＰＤＭ接着剤



(32) JP 6000162 B2 2016.9.28

10

20

30

40

50

Ｃを用いたことの他は同様にして、積層体である接着体を得た。
　評価結果を表１に示す。
　［実施例４］
【０１８８】
＜接着剤の調製＞
　実施例２で得たエチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合
体（Ａ－２）１００重量部と、ＳｉＨ基含有架橋剤（下記式ｐの化合物、商品名：Ｘ９３
－９１６、信越化学工業（株）製）４．３重量部、反応抑制剤（下記式ｑの化合物、商品
名：Ｘ９３－１０３６、信越化学工業（株）製）およびヒドロシリル化反応触媒（１，３
，５，７－テトラビニル－１，３，５，７－テトラメチルシクロテトラシロキサン－白金
錯体（２％白金触媒）、商品名：Ｘ９３－１４１０、信越化学工業（株）製）０．４重量
部を配合し、撹拌機（(株)ＴＨＩＮＫＹ社製　あわとり練太郎（登録商標）ＡＲＥ－２５
０）を用いて、常温下で、２０００ｒｐｍで１０分間撹拌して混合し、次いで２２００ｒ
ｐｍで１分間脱泡を実施して、液状ＥＰＤＭ接着剤Ｄを得た。
【０１８９】
【化１０】

【０１９０】
【化１１】

【０１９１】
＜接着体の製造＞
　実施例１の接着体の製造において、接着剤Ａに替えて、上記で得た液状ＥＰＤＭ接着剤
Ｄを用い、貼り合わせ・架橋条件を圧力１ＭＰａ、温度１５０℃、時間１０分間としたこ
との他は同様にして、積層体である接着体を得た。
　評価結果を表１に示す。
　［実施例５］
【０１９２】
　＜エチレン・プロピレン・ＥＮＢ・ＶＮＢ共重合体（Ａ－３）の製造＞
　撹拌翼を備えた容積３００Ｌの重合器を用いて連続的に、エチレン、プロピレン、５－
エチリデン－２－ノルボルネン（ＥＮＢ）および成分５－ビニル－２－ノルボルネン（Ｖ
ＮＢ）からなる四元共重合体の重合反応を９５℃にて行った。
【０１９３】
　重合溶媒としてはヘキサン（フィード量４１ｋｇ／ｈ）を用いて、エチレンフィード量
を５．３ｋｇ／ｈ、プロピレンフィード量を５．６ｋｇ／ｈ、ＥＮＢフィード量を９００
ｇ／ｈ、ＶＮＢフィード量を９０ｇ／ｈとして重合器に連続供給した。重合圧力を１．５
ＭＰａに保ちながら主触媒として、（ｔ－ブチルアミド）ジメチル（η5－２－メチル－
ｓ－インダセン－１－イル）シランチタニウム（II）１，３－ペンタジエンを用いて、０
．０５ｍｍｏｌ／ｈとなるよう重合器に連続的に供給した。また、共触媒として(Ｃ6Ｈ5)

3ＣＢ(Ｃ6Ｆ5)4を０．２５ｍｍｏｌ／ｈ、有機アルミニウム化合物としてトリイソブチル
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アルミニウム（ＴＩＢＡ）を１５ｍｍｏｌ／ｈとなるように、それぞれを重合器に連続的
に供給した。
【０１９４】
　このようにして、エチレン、プロピレン、ＥＮＢおよびＶＮＢからなる共重合体を、１
６．６重量％含む重合液を得た。重合器下部から抜き出した重合液中に少量のメタノール
を添加して重合反応を停止させ、スチームストリッピング処理にて重合体を溶媒から分離
した後、８０℃で一昼夜減圧乾燥し、エチレン・プロピレン・ＥＮＢ・ＶＮＢ共重合体（
Ａ－３）を得た。
【０１９５】
　得られた共重合体（Ａ－３）は、共重合体１００モル％中に、エチレン５６．１モル％
、α－オレフィン（プロピレン）４１．２モル％を含み、ヨウ素価が１．４２［ｇ／１０
０ｇ］、極限粘度［η］が１．５９、Ｍｎ＝３８，０００であり、常温で固形（２５℃で
の粘度は５，０００Ｐａ・ｓを超える）であった。
【０１９６】
＜接着剤の調製＞
　実施例１で得たエチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合
体（Ａ－１）１００重量部、および、上記で得たエチレン・プロピレン・ＥＮＢ・ＶＮＢ
共重合体（Ａ－３）５０重量部と、下記化学式（１）においてｎ＝４であるα－オレフィ
ン（Ｃ１２）を主成分とする可塑剤（リニアレン１２、出光興産（株）製）１７５重量部
、架橋剤として有機過酸化物である2,5－ジメチル－2,5－ジ（t－ブチルパーオキシ）ヘ
キサン（商品名：カヤヘキサＡＤ、化薬アクゾ社製）９重量部および架橋助剤のトリアリ
ルイソシアヌレート（ＴＡＩＣ（登録商標）、日本化成（株）製）１重量部とを、撹拌機
（(株)ＴＨＩＮＫＹ社製　あわとり練太郎（登録商標）ＡＲＥ－２５０）を用いて、常温
下で、２０００ｒｐｍで１０分間撹拌して混合し、次いで２２００ｒｐｍで１分間脱泡を
実施して、液状ＥＰＤＭ接着剤Ｅを得た。
【０１９７】
【化１２】

【０１９８】
＜接着体の製造＞
　実施例１の接着体の製造において、接着剤Ａに替えて、上記で得た液状ＥＰＤＭ接着剤
Ｅを用いたことの他は同様にして、積層体である接着体を得た。
　評価結果を表１に示す。
【０１９９】
　［比較例１］
＜接着剤の調製＞
　実施例１で得たエチレン・プロピレン・５－ビニル－２－ノルボルネンランダム共重合
体（Ａ－１）１００重量部と、架橋剤として有機過酸化物である2,5－ジメチル－2,5－ジ
（t－ブチルパーオキシ）ヘキサン（商品名：カヤヘキサＡＤ、化薬アクゾ社製）３重量
部とを配合し、撹拌機（(株)ＴＨＩＮＫＹ社製　あわとり練太郎（登録商標）ＡＲＥ－２
５０）を用いて、常温下で、２０００ｒｐｍで１０分間撹拌して混合し、次いで２２００
ｒｐｍで１分間脱泡を実施して、液状ＥＰＤＭ接着剤Ｆを得た。
【０２００】
＜接着体の製造＞
　実施例１の接着体の製造において、接着剤Ａに替えて、上記で得た液状ＥＰＤＭ接着剤
Ｆを用いたことの他は同様にして、積層体である接着体を得た。
　評価結果を表１に示す。
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【０２０１】
　［比較例２］
＜接着体の製造＞
　被着体として、実施例１で用いたのと同じ、カーボン配合系のイオウ加硫で成形された
ＥＰＤＭ成形シート（５０ｍｍ×５０ｍｍ、厚さ２ｍｍ）２枚を用意した。このうち１枚
のＥＰＤＭ成形シートの片面に、クロロプレンゴムをトルエン溶媒に固形分で２０重量％
溶解したものを接着剤Ｇとして１ｇ塗布し、乾燥した後、もう１枚のＥＰＤＭ成形シート
（接着剤塗布なし）を貼り合わせて積層した。これを圧力１ＭＰａ、温度１７０℃、時間
３０分間の条件で架橋して、積層体である接着体を得た。
　評価結果を表１に示す。
【０２０２】
【表１】

【産業上の利用可能性】
【０２０３】
　本発明に係る接着剤を用いて得た本発明のゴム接着体は、ゴム成形体と他素材、あるい
はゴム成形体同士が接着した複合体であり、強固に接着されていることから各種用途に制
限なく用いることができる。たとえば、自動車内外装品、航空機・船舶材料、建築材料、
電化製品、事務機器、家庭用品、シーリング、パッキン等に好適に用いることができる。
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