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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
炭化水素ゴム、希釈剤、および未反応モノマーを含むポリマースラリーから、実質的に均
一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造する方法であって、
（ａ）ポリマースラリーを炭化水素溶媒と接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、過不足の無い量
の希釈剤と溶媒を除去する工程とを備え、炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全
量を基準とした炭化水素ゴム接着剤中のモノマーの重量分率が、炭化水素ゴムスラリー中
に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴムスラリー中のモノマーの重量分率よ
り少なく、希釈剤がハイドロフルオロカーボンを含む方法。
【請求項２】
炭化水素ゴム、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含まない希釈剤、および炭化
水素ゴムスラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第１重量分率の未反応モノマ
ー、を含むポリマースラリーから、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造する方法で
あって、
（ａ）ポリマースラリーをハイドロフルオロカーボン希釈剤および炭化水素溶媒に接触さ
せる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む炭化水素ゴム接着剤を製造するために、少なくとも希釈
剤およびハイドロフルオロカーボン希釈剤の一部を除去する工程とを備え、第１重量分率



(2) JP 5017366 B2 2012.9.5

10

20

30

40

50

の方が第２重量分率より大きい方法。
【請求項３】
既存のカチオン重合スラリー法プラントを改良する方法であって、
（ａ）炭化水素ゴムと、希釈剤と、ポリマースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準
とした第１重量分率の未反応モノマーとを含む、カチオン重合スラリー法プラントからの
ポリマースラリーを、炭化水素溶媒に接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造するために過
不足の無い量の希釈剤と溶媒 　を除去する工程とを備え、希釈剤がハイドロフルオロカ
ーボンであり、第１重量分率の方が第２重量分率より大きい方法。
【請求項４】
炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴム接着剤中の未
反応モノマーの重量分率が、ポリマースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした
ポリマースラリー中の未反応モノマーの重量分率より少ない、請求項１から請求項３のい
ずれか１項に記載の方法。
【請求項５】
炭化水素ゴムが、イソブチレン、イソプレン、パラ－メチルスチレン、およびこれらの組
み合わせによる、ポリマーおよび／またはコポリマーからなる、請求項１から請求項４の
いずれか１項に記載の方法。
【請求項６】
ハイドロフルオロカーボンが式ＣｘＦｙＦ２で表され、ｘは１から１０の整数であり、ｙ
は１以上であり、ｚは１以上である、請求項１から請求項５のいずれか１項に記載の方法
。
【請求項７】
炭化水素溶媒が、Ｃ４～Ｃ１０の炭化水素からなる、請求項１から請求項６のいずれか１
項に記載の方法。
【請求項８】
炭化水素溶媒が、ｎ－ヘキサン、２－メチルペンタン、３－メチルペンタン、メチルシク
ロペンタン、および／またはシクロヘキサンの混合物である、請求項１から請求項７のい
ずれか１項に記載の方法。
【請求項９】
少なくとも一部の希釈剤を、蒸留または加熱により除去する、請求項１から請求項８のい
ずれか１項に記載の方法。
【請求項１０】
さらに、最終的混合物が実質的に均一な液相に保たれるように、最終的混合物の、温度、
圧力、炭化水素溶媒の重量分率、および／または、希釈剤の重量分率を調整する工程を含
む、請求項１から請求項９のいずれか１項に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　この発明は、炭化水素ゴム接着剤に関し、炭化水素ゴム接着剤を、炭化水素ゴム、希釈
剤、および１以上の未反応モノマーを含むポリマースラリーから製造する方法に関し、ポ
リマースラリーを炭化水素溶媒に接触させる工程と、実質的に均一な単一液相の炭化水素
ゴム接着剤を製造するために、過不足の無い量の希釈剤、溶媒、または両者を除去する工
程とを備え、炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴム
接着剤中のモノマーの重量分率が、ポリマースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準
としたポリマースラリー中のモノマーの重量分率より低い。
　特に、この発明は、ハイドロフルオロカーボン希釈剤、１以上のモノマー、および炭化
水素ゴムからなる炭化水素ゴムスラリーを炭化水素溶媒に接触させ、実質的に均一な単一
液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、少なくとも、希釈剤、炭化水素溶媒、また



(3) JP 5017366 B2 2012.9.5

10

20

30

40

50

は両者の一部を除去する事に関しており、ここで、炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素
ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴム接着剤中のモノマーの重量分率が、炭化水素ゴムス
ラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴムスラリー中のモノマーの重
量分率より少ない。
【背景技術】
【０００２】
　イソオレフィンポリマー、特に炭化水素ゴムは、カチオン重合により製造される。例え
ば、Ｏｒｇａｎｉｃ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ（第６版、Ｍｏｒｒｉｓｏｎ、Ｂｏｙｄ著、Ｐ
ｒｅｎｔｉｃｅ－Ｈａｌｌ社, １０８４－１０８５ページ、Ｅｎｇｌｅｗｏｏｄ Ｃｌｉ
ｆｆｓ， Ｎｅｗ Ｊｅｒｓｅｙ １９９２年）、Ｋ． Ｍａｔｙｊａｓｚｅｗｓｋｉ編、Ｃ
ａｔｉｏｎｉｃ Ｐｏｌｙｍｅｒｉｚａｔｉｏｎｓ（Ｍａｒｃｅｌ　Ｄｅｋｋｅｒ社、 Ｎ
ｅｗ Ｙｏｒｋ、１９９６年）が参照される。
　炭化水素ゴムを製造する触媒系には、一般に２つの成分、すなわち開始剤とルイス酸が
含まれている。ルイス酸の例には、ＡｌＣｌ３とＢＦ３が挙げられる。開始剤の例には、
ＨＣｌ、ＲＣＯＯＨ（Ｒはアルキル基）、Ｈ２Ｏなどの、ブロンステッド酸が挙げられる
。
　重合反応中、一般に開始ステップと呼ばれる段階では、イソブチレンなどのイソオレフ
ィンは、ルイス酸／開始剤のペアーと反応してカルベニウムイオンを生じる。開始ステッ
プに次いで、一般に成長ステップと呼ばれる段階で、生成したカルベニウムイオンに別の
モノマーユニットが付加して行く。これらのステップは、一般に希釈剤中、あるいは溶媒
中で生じる。
【０００３】
　工業的には、炭化水素ゴムの製造には、メチルクロライドを希釈剤に用いたスラリー重
合法が広く用いられている。一般に、スラリー重合法に用いられる希釈剤は、実質的にメ
チルクロライドからなる。
　メチルクロライドは、反応に用いられるモノマーや塩化アルミニウム触媒を溶解する一
方、重合反応で生成する炭化水素ゴムを溶解しないことなど、様々な理由により用いられ
ている。また、メチルクロライドは凝固点が低く、－９０℃以下の低温での重合も可能で
ある。さらに、メチルクロライドの沸点は低いので、炭化水素ゴムポリマーから希釈剤を
容易に分離することができる。
　メチルクロライドを希釈剤に用いるスラリー重合法では、反応混合物中の炭化水素ゴム
の濃度を、容積で約２６％から３６％にすることが好ましい。これに対し、炭化水素ゴム
の少なくとも一部が溶媒中に溶解している溶液重合では、炭化水素ゴムの濃度は約８％か
ら１２％に過ぎない。
　メチルクロライドを希釈剤に用いた反応混合物の粘度は相対的に低く、重合反応で生じ
た重合熱を、熱交換器により容易に除去することができる。
【０００４】
　スラリー重合法による炭化水素ゴムの生産に用いられる一般的な反応器には、容積が１
０から３０リットルで、反応混合物がインペラー式ポンプで循環されて十分に混合される
容器が用いられる。このような反応器の一例として、参照として本願に組み込まれる米国
特許第５，４１７，９３０号に開示された、一定流速撹拌槽反応器（ＣＦＳＴＲ）が挙げ
られる。
　本願では、スラリー重合法での炭化水素ゴムの製造に適した反応器を、「反応器」また
は「ブチル反応器」と呼ぶことがある。
【０００５】
　製造された炭化水素ゴムから希釈剤の少なくとも一部が除去され、この炭化水素ゴムは
、反応混合物から溶媒および炭化水素ゴムからなる中間媒体へ移行される。この中間媒体
を炭化水素ゴム接着剤、あるいは単に接着剤と呼ぶ。しかし、反応混合物中の残存モノマ
ーや不純物も、炭化水素ゴム接着剤中へ移される。
　残存モノマーや不純物は、炭化水素ゴム製造の次工程に悪影響を及ぼすことが知られて
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いる。スラリー重合法でのプロセスの経済性、炭化水素ゴムの物性の改良、並びにコスト
削減は、炭化水素ゴム接着剤から残存モノマーと不純物を除去することにより達成できる
ことが知られている。
【０００６】
　この他の関連する技術には、米国特許第２，５４２，５５９号、米国特許第２，９４０
，９６０号、米国特許第３，５５３，１５６号、米国特許第３，４７０，１４３号、米国
特許第３，４９６, １３５号、米国特許第３，７２６，８４３号、米国特許第４，６２３
，７１２号、米国特許第４，８５７，６３３号、米国特許第５，２６４，５３６号、米国
特許第５，６２４，８７８号、米国特許第５，５２７，８７０号、米国特許出願第２００
４／０１ １９１９６Ａ１号、ロシア国特許第２２０９２１３号、ドイツ国特許第１００
６１７２７Ａ号、欧州特許第０１４９３４２Ａ２号、国際公開パンフレットＷＯ０２／０
９６９６４、国際公開パンフレットＷＯ０２／０９６９６４、国際公開パンフレットＷＯ
０２／３４７９４、国際公開パンフレットＷＯ００／０４０６１が含まれる。
【発明の概要】
【０００７】
　この発明のいくつかの実施形態は、炭化水素ゴム、希釈剤、および未反応モノマーを含
むポリマースラリーから、実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造する方法
であって、
（ａ）ポリマースラリーを炭化水素溶媒と接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、過不足の無い量
の希釈剤を除去する工程とを備え、炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基
準とした炭化水素ゴム接着剤中のモノマーの重量分率が、炭化水素ゴムスラリー中に在る
炭化水素ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴムスラリー中のモノマーの重量分率より少な
く、希釈剤がハイドロフルオロカーボンを含む、炭化水素ゴム接着剤を製造する方法に関
する。
【０００８】
　また、この発明は、炭化水素ゴム、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含まな
い希釈剤、および炭化水素ゴムスラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第１重
量分率の未反応モノマー、を含むポリマースラリーから、実質的に均一な炭化水素ゴム接
着剤を製造する方法であって、
（ａ）ポリマースラリーをハイドロフルオロカーボン希釈剤、および炭化水素溶媒に接触
させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む炭化水素ゴム接着剤を製造するために、少なくとも希釈
剤およびハイドロフルオロカーボン希釈剤の一部を除去する工程とを備え、第１重量分率
の方が第２重量分率より大きい、炭化水素ゴム接着剤を製造する方法に関する。
【０００９】
　また別の実施形態では、この発明は、既存のカチオン重合スラリー法プラントを改良す
る方法であって、
（ａ）炭化水素ゴム、希釈剤、およびポリマースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基
準とした第１重量分率の未反応モノマー、を含む、カチオン重合スラリー法プラントから
のポリマースラリーを、炭化水素溶媒に接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造するために、
希釈剤の少なくとも一部を除去する工程とを備え、希釈剤がハイドロフルオロカーボンで
あり、第１重量分率の方が第２重量分率より大きい、既存のカチオン重合スラリー法プラ
ントを改良する方法に関する。
【００１０】
　また別の実施形態では、この発明は、既存のカチオン重合スラリー法プラントを改良す
る方法であって、
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（ａ）炭化水素ゴム、実質的にハイドロフルオロカーボンを含まない希釈剤、ポリマース
ラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第１重量分率の未反応モノマー、を含む
、カチオン重合スラリー法プラントからのポリマースラリーをハイドロフルオロカーボン
希釈剤、および炭化水素溶媒に接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む炭化水素ゴム接着剤を製造するために、少なくとも希釈
剤およびハイドロフルオロカーボン希釈剤の一部を除去する工程とを備え、第１重量分率
の方が第２重量分率より大きい、既存のカチオン重合スラリー法プラントを改良する方法
に関する。
【００１１】
　また別の実施形態では、この発明は、炭化水素ゴム、希釈剤、ポリマースラリー中に在
る炭化水素ゴムの全量を基準とした第１重量分率の未反応モノマー、を含むポリマースラ
リーから、実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造する方法であって、
（ａ）ポリマースラリーを炭化水素溶媒と接触させる工程と、
（ｂ）炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２重量分率の未反
応モノマーを含む実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、希釈
剤の少なくとも一部をポリマースラリーから除去する工程とを備え、希釈剤がハイドロフ
ルオロカーボンを含み、第１重量分率の方が第２重量分率より大きい炭化水素ゴム接着剤
を製造する方法に関する。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１】は、メチルクロライド（ＭｅＣｌ）、１，１，１，２テトラフルオロエタン（１
３４ａ）、メチルクロライドまたは１，１－ジフルオロエタン（１５２ａ）の１：１混合
液と、ヘキサンとからなる溶媒中に、ブチルゴムが溶解された系の、下限臨界共溶温度（
ＬＣＳＴ）と上限臨界共溶温度（ＵＣＳＴ）を示す相平衡状態図である。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
　以下、請求項に係る発明を理解するための用語の定義と好ましい実施形態を含め、この
発明の種々の実施形態、変更例、実施例を説明する。特許侵害の判断においては、発明の
範囲は１または複数の請求項およびその均等な範囲、構成要件、数値限定が参酌される。
【００１４】
　この発明の明細書と特許請求の範囲では、「炭化水素ゴムポリマー」「炭化水素ゴム」
「ゴム」という用語は同義で用い、ＡＳＴＭＤｌ５６６に定義されたエラストマーまたは
ポリマーのエラストマー組成物の意味で用いる。
　好ましい実施形態では、炭化水素ゴムポリマーには、ポリイソブチレンホモポリマー、
イソブチレン－イソプレン（ブチルゴム）共重合体、イソブチレンとパラ－メチルスチレ
ン共重合体、星状に分岐したブチルゴムターポリマーなどが含まれる。
【００１５】
　触媒系という用語は、炭化水素ゴムポリマーの重合反応に触媒として作用するルイス酸
またはその他の金属錯体、および少なくとも１の開始剤と任意の他の触媒化合物を包含す
る意味で用いられる。
【００１６】
　「適した重合条件」というときは、当業者の能力の範囲内で、所望のポリマーの製造に
必要とされる反応条件と重合成分の性質に基づき、重合条件と成分を選択することを意味
する。
　炭化水素ゴムポリマーを製造するスラリー重合法には多数の変形列があり、また、所望
の１以上の性質を備える炭化水素ゴムの製造に使用可能な重合成分も多様である。
【００１７】
　炭化水素ゴムポリマーの下流工程は、溶媒、好ましくは炭化水素溶媒および炭化水素ゴ
ムを含む媒体を用いて行われる。この媒体は、本願では、炭化水素ゴム接着剤、ゴム接着
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剤、あるいは接着剤と呼ばれる。本願ではこれらの用語は同義で用いられ、また、溶媒に
少なくとも一部が溶解可能な炭化水素ゴムと溶媒との混合物の意味で用いられる。
　好ましくは、接着剤は、実質的に炭化水素溶媒に溶解した炭化水素ゴムポリマーからな
る実質的に均一な溶液である。実質的に均一な溶液とは、少なくとも９９ｗｔ％の溶質（
例えば炭化水素ゴム）が溶媒（例えば炭化水素溶媒）に溶解した溶液を意味する。
【００１８】
　好ましくは、実質的にすべての炭化水素ゴム（すなわち９９ｗｔ％を超える炭化水素ゴ
ム）が 炭化水素溶媒に溶解しており、炭化水素ゴム接着剤は炭化水素ゴムと炭化水素溶
媒に関し実質的に均一な溶液であり、これは少なくとも９９ｗｔ％の炭化水素ゴムが溶媒
に溶解していることを意味する。
　本願では、「実質的に均一」または「均一」という用語が炭化水素ゴム接着剤（すなわ
ち、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤）を記述するために用いられるときは、炭化水素
ゴムと溶媒を意味する。
　したがって、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤は、単一相である必要はないが、炭化
水素溶媒に不溶な種々の不純物や他の成分を１ｗｔ％未満含んでいてもよい。
【００１９】
　「ポリマースラリー」という用語は、ガス、固体、液体およびこれらの混合物を含有す
るスラリー重合法後の反応生成物を意味する。
　「ポリマースラリー」という用語はまた、希釈剤中に分散された炭化水素ゴムポリマー
の意味でも用いられ、この場合、ポリマースラリーがスラリー重合法により直接得られた
反応生成物であるか否かは問わない。
　本願にいうポリマースラリーには、炭化水素ゴムポリマー、希釈剤、希釈剤の混合物、
炭化水素溶媒、未反応モノマー、その他の種々の不純物と、スラリー重合法で用いられる
オレフィン原料中や触媒系中に存在する成分が含まれる。触媒系あるいは触媒系成分は、
重合後に残存する程度の量だけ存在する。
【００２０】
　本願では、希釈剤という用語は、モノマーおよび／または触媒は溶解するが、製造され
た炭化水素ゴムには極限られた溶解性を示すか、あるいは、好ましくは、炭化水素ゴムは
実質的に不溶である希釈剤を意味する。
　本願では、希釈剤の全量に対し、炭化水素ゴムの１ｗｔ％未満しか溶解しないとき、炭
化水素ゴムは希釈剤に実質的に不溶であるという。
　希釈剤というときには、２以上の希釈剤の混合物も含まれる。
　希釈剤は、触媒系、モノマーなどの重合反応の混合物の構成成分の性質を変えることは
ないであろうが、スラリー重合反応中に、希釈剤と反応成分との間の相互作用は生じるで
あろう。
【００２１】
　本願では、この他に反応器という用語も用いられる。反応器という用語は、化学反応が
行われる容器と定義される。本願では、周期律表における番号は、Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ａ
ＮＤ　ＥＮＧＩＮＥＥＲＩＮＧ　ＮＥＷＳ，６３（５），２７（１９８５年）に従って用
いる。
　ポリマーという用語は、ホモポリマー、コポリマー、中間体ポリマー、ターポリマーな
どの意味で用いる。また、特に断りのない限り、コポリマーという用語は少なくとも２種
のモノマーから成るポリマーを意味する。
【００２２】
　ポリマーがモノマーから成るというときは、モノマーはポリマー中に重合された状態で
存在するか、または、そのモノマーの誘導体の状態で存在することを意味する。
　触媒成分が、その成分の中立で安定な状態からなるというときは、当業者であれば理解
できるように、その成分のイオン化状態が、モノマーと反応してポリマーを生成する状態
にあることを意味する。
【００２３】
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　「アルキル」という用語は、炭素原子数が１から２０のパラフィン系炭化水素基であっ
て、対応するアルカンから１以上の水素を取り除いた誘導体を意味する。例えば、メチル
基（ＣＨ３）はメタン（ＣＨ４）から誘導され、エチル基（ＣＨ３ＣＨ２）はエタン（Ｃ
Ｈ３ＣＨ３）から誘導される。
【００２４】
　「アリール」という用語は、炭素原子数が５から２０の炭化水素基であって、芳香族化
合物の共役環を形成する炭化水素基を意味する。アリール基または置換基には、例えば、
ベンゼン、ナフタレン、フェナントレン、アントラセンなどが含まれ、環状構造中に二重
結合（「不飽和」）を交互に備える。すなわち、アリール基は芳香族化合物から１以上の
水素を取り除いた誘導体である。
【００２５】
　「置換された官能基」という用語は、炭素数が１から２０のアルキル、アルケン、アル
キン、またはアリール基の水素原子の少なくとも１つを、少なくとも１つの置換基で置き
換えることをいう。
　置換基の例には、ハロゲン（塩素、臭素、フッ素、沃素）、アミノ基、ニトロ基、スル
ホキシ基（スルホネート、またはアルキルスルホネート）、チオール基、アルキルチオー
ル基、ヒドロキシ基、アルコキシ基、直鎖、分岐あるいは環状アルキル基、アルケン基、
または炭素数が１から２０のアルキン基が含まれる。
　アルキル置換基の例には、メチル基、エチル基、プロピル基、三級ブチル基、イソプロ
ピル基、イソブチル基などが含まれる。
　アルコキシ置換基の例には、メトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基、イソプロポキシ
基、ブトキシ基、イソブトキシ基、２級ブトキシ基、３級ブトキシ基、ペンチルオキシ基
、イソペンチルオキシ基、ヘキシルオキシ基、ヘプチルオキシ基、オクチルオキシ基、デ
シルオキシ基が含まれる。
　ハロアルキルという用語は、炭素数が１から２０のアルキル基であって、少なくとも１
つの水素原子が、少なくとも１つのハロゲンで置換されたものをいう。
【００２６】
＜モノマーとポリマー＞
　本願で用いられるモノマーには、スラリー重合法によってカチオン重合され、炭化水素
ゴムポリマーを生成するオレフィンモノマーが含まれる。好ましいモノマーには、１以上
のアルファオレフィン、二置換オレフィン、イソオレフィン、共役ジエン、非共役ジエン
、スチレン、置換基を有するスチレン、および／またはビニルエーテルが含まれる。
　スチレンは、その環上に、アルキル基、アリール基、ハライド基、アルコキシ基などの
置換基を有することができる。
　好ましくは、モノマーは炭素数が２から２０、より好ましくは２から９、さらにより好
ましくは３から９から成る。
　好ましいオレフィンモノマーの例には、スチレン、パラ－アルキルスチレン、パラ－メ
チルスチレン、アルファ－メチルスチレン、ジビニルベンゼン、ジイソプロピルベンゼン
、イソブチレン、２－メチル－１－ブテン、３－メチル－１－ブテン、２－メチル－２－
ペンテン、イソプレン、ブタジエン、２，３－ジメチル－１，３－ブタジエン、β－ピネ
ン、ミルセン、６，６－ジメチルフルベン、ヘキサジエン、シクロペンタジエン、ピペリ
レン、メチルビニルエーテル、 エチルビニルエーテル、イソブチルビニルエーテルなど
が含まれる。モノマーには、２種以上のモノマーの組合せも含まれる。
　スチレンブロックコポリマーを含むブロックコポリマーも、モノマーとして用いること
ができる。
　モノマーとして用いることができる好ましいブロックコポリマーには、スチレン、パラ
－メチルスチレン、アルファ－メチルスチレンなどと、イソプレン、ブタジエンなどのＣ

４からＣ３０のジオレフィンとから成る、スチレンコポリマーが含まれる。
　特に好ましいモノマーの組合せは、イソブチレン／パラ－メチルスチレンの組合せ、イ
ソブチレン／イソプレンである。イソブチレンのホモポリマーも好ましい。このほかの本
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願で用いることができるモノマーは、Ｃａｔｉｏｎｉｃ Ｐｏｌｙｍｅｒｉｚａｔｉｏｎ 
ｏｆ Ｏｌｅｆｉｎｓ、Ａ　Ｃｒｉｔｉｃａｌ Ｉｎｖｅｎｔｏｒｙ、Ｊｏｓｅｐｈ Ｋｅ
ｎｎｅｄｙ著（Ｗｉｌｅｙ Ｉｎｔｅｒｓｃｉｅｎｃｅ社、Ｎｅｗ Ｙｏｒｋ １９７５年
）に記載されている。
【００２７】
　本願に開示された製造プロセスは、種々のゴムポリマーを含むゴム接着剤の製造に適用
可能である。
　本願に適したゴムポリマーの例には、ブチルゴム、ポリイソプレン、ポリクロロプレン
、ポリブタジエン、ポリブテン、エチレン－プロピレンゴム（ＥＰＭ）、ＥＰＤＭの製造
に用いられる、メチレンノルボルネン、エチリデンノルボルネン、１－４ヘキサジエン、
ジシクロペンタジエンなどを含有するエチレンプロピレンゴム－非共役ジエンゴムが挙げ
られる。
　この他の好ましいゴムポリマーには、イソブチレンとアルキルスチレンの共重合体、イ
ソブチレンとイソプレンの共重合体がある。
【００２８】
　ひとつの実施形態では、ゴム接着剤は、イソブテンと、マルチオレフィンまたは共役ジ
エンモノマー成分などのとの、Ｃ４からＣ６のイソオレフィンモノマー成分からなるコモ
ノマー混合物を反応させて製造されたブチルゴムポリマーからなる。
　ブチルゴム中のイソオレフィン含有量は、全コモノマーに対し、好ましくは７０から９
９．５ｗｔ％であり、好ましくは８５から９９．５ｗｔ％、より好ましくは９２から９９
．５ｗｔ％である。
　ブチルゴムポリマー中の共役ジエン成分の含有量は、好ましくは０．５から３０ｗｔ％
であり、より好ましくは０．５から１５ｗｔ％、さらに好ましくは０．５から８ｗｔ％で
ある。
　Ｃ４からＣ６のイソオレフィンは、イソブテン、２－メチル－１－ブテン、３－メチル
－１－ブテン、２－メチル－２－ブテン、および４－メチル－１－ペンテンの内の、少な
くとも１種類以上である。
　マルチオレフィンは、イソプレン、ブタジエン、２，３－ジメチル－１、３－ブタジエ
ン、β－ピネン、ミルセン、６，６－ジメチルフルベン、ヘキサジエン、シクロペンタジ
エン、ピペリレンなどの、Ｃ４からＣ１４の共役ジエンである。
　好ましい実施形態では、ゴム接着剤は、８５から９９．５ｗｔ％のイソブチレンと０．
５から１５ｗｔ％のイソプレンの反応、または９５から９９．５ｗｔ％のイソブチレンと
０．５から５ｗｔ％のイソプレンの反応により得られるブチルゴムポリマーから成る。
【００２９】
　また本願は、上記のモノマーを組み合わせて成るターポリマーおよび／またはテトラポ
リマーから成るゴム接着剤に関する。
　好ましいターポリマーとテトラポリマーには、イソブチレン、イソプレン、ジビニルベ
ンゼンから成るゴムポリマー、イソブチレン、パラ－アルキルスチレン（好ましくはパラ
メチルスチレン）、イソプレンから成るゴムポリマー、シクロペンタジエン、イソブチレ
ン、パラ－アルキルスチレン（好ましくはパラメチルスチレン）から成るゴムポリマー、
イソブチレン、シクロペンタジエン、イソプレンから成るゴムポリマー、シクロペンタジ
エン、イソブチレン、メチルシクロペンタジエンから成るゴムポリマー、イソブチレン、
パラメチルスチレン、シクロペンタジエンから成るゴムポリマーが含まれる。
【００３０】
＜ルイス酸触媒＞
　ルイス酸触媒（共開始剤または触媒とも呼ぶ）は、ホウ素、アルミニウム、ガリウム、
インジウム、チタン、ジルコニウム、錫、バナジウム、砒素、アンチモニー、ビスマスが
含まれる、周期律表の第２，第５，第１３，第１４または第１５族の金属またはメタロイ
ドを含むルイス酸である。
　ひとつの実施形態では、金属はアルミニウム、ホウ素、チタンであり、アルミニウムが
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より好ましい。本願で用いられるルイス酸触媒を例示すると、ＡｌＣｌ３、ＡｌＢｒ３ 
（Ｃ１－Ｃ１０アルキル）ＡｌＣｌ２、 （Ｃ１－Ｃ１０アルキル）２ＡｌＣｌ、（Ｃ１

－Ｃ１０アルキル）３Ａｌ２Ｃｌ３、ＢＦ３、ＳｎＣｌ４と、ＴｉＣｌ４が挙げられる。
好ましいルイス酸触媒には、ＡｌＣｌ３、エチルアルミニウムクロライド、エチルアルミ
ニウムジクロライド、エチルアルミニウムセスキクロライド、ジエチルアルミニウムクロ
ライド、メチルアルミニウムクロライド、メチルアルミニウムセスキクロライド、および
メチルアルミニウムクロライドが含まれる。
　メチルアルミノキサン（ＭＡＯ）や、Ｂ（Ｃ６Ｆ５）３などの特別に調製され、弱く配
位するルイス酸も、本願のルイス酸触媒に適している。
【００３１】
　当業者であれば、前記のルイス酸の例は包括的なものではなく、例示であることが理解
できよう。重合プロセスのためのルイス酸に関する詳細は、例えば国際特許出願ＰＣＴ／
ＵＳ０３／４０９０３とＰＣＴ／ＵＳ０３／４０３４０が参照される。
【００３２】
＜触媒開始剤＞
　この発明に用いられる開始剤は、適切な希釈剤中で選択されたルイス酸と組み合わされ
、そこに在るオレフィンと急速に反応し、成長するポリマー鎖を生成させる錯体を形成す
ることができる開始剤である。
　その例として、Ｈ２Ｏ、ＨＣｌ、ＲＣＯＯＨ（ＲはＨまたはＣ１－Ｃ２０のアルキル基
）、（ＣＨ３）３ＣＣｌ、Ｃ６Ｈ５Ｃ（ＣＨ３）２Ｃｌ、（２－クロロ－２，４，４－ト
リメチルペンタン）等のアルキルハライドが挙げられる。さらに、弱く配位したルイス酸
またはルイス酸塩で活性化されたメタロセンや他のシングルサイト触媒系を含む遷移金属
錯体も、重合反応を開始させるために用いることができる。
【００３３】
　ひとつの実施形態では、開始剤は１以上のハロゲン化水素、Ｃ１からＣ２０のカルボン
酸、Ｃ１からＣ２０のカルボン酸ハライド、Ｃ１からＣ２０のスルホン酸、Ｃ１からＣ２

０のアルコール、フェノール、三級のＣ１からＣ２０のアルキルハライド、三級のＣ１か
らＣ２０のアリールアルキルハライド、三級のＣ１からＣ２０のアルキルエステル、三級
のＣ１からＣ２０のアリールアルキルエステル、三級のＣ１からＣ２０のアルキルエーテ
ル、三級のＣ１からＣ２０のアリールアルキルエーテル、Ｃ１からＣ２０のアリールハラ
イド、Ｃ１からＣ２０のアルキルアリールハライド、および／またはＣ１からＣ２０のア
リールアルキル酸ハライドから選択される。
　上記の開始剤の例は包括的なものではなく、例示に過ぎない。重合反応における開始剤
の詳細は、例えば国際出願番号ＰＣＴ／ＵＳ０３／４０９０３とＰＣＴ／ＵＳ０３／４０
３４０を参照されたい。
【００３４】
＜炭化水素ゴムポリマースラリーの生成＞
　この発明の炭化水素ゴムポリマースラリーは、連続またはバッチプロセスで製造される
。さらに、このプロセスは、プラグフロー反応器、撹拌槽反応器、連続流撹拌槽反応器、
移動ベルトまたはドラム反応器、ジェットまたはノズル反応器、チューブラー反応器、自
動冷却ボイリングプール反応器、またはこれらの組合せにおいて行われる。
　モノマー供給流、触媒、開始剤、および希釈剤を接触させる順序は、実施形態により異
なる。炭化水素ゴムポリマースラリーが製造される温度は、－２０℃未満、好ましくは－
４０℃未満、さらに好ましくは－５０℃未満である。
　重合プロセスの詳細は、例えば国際出願番号ＰＣＴ／ＵＳ０３／４０９０３とＰＣＴ／
ＵＳ０３／４０３４０を参照されたい。
【００３５】
　炭化水素ゴムポリマースラリーには、スラリー重合法により直接得られた反応生成物で
はない炭化水素ゴムを、希釈剤中に分散した炭化水素ゴムも含まれる。
【００３６】
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＜炭化水素ゴムスラリー＞
　上記のように、炭化水素ゴムポリマースラリーには、炭化水素ゴムポリマー、希釈剤、
好ましくはハイドロフルオロカーボン希釈剤または希釈剤の混合物、未反応モノマー、種
々の不純物、さらに、供給原料や触媒系に含まれるその他の成分が含まれる。
　炭化水素ゴムポリマーはポリマースラリー中に、主に固形分として存在する。ひとつの
実施形態では、ポリマースラリー中のゴムポリマーの濃度は、ポリマースラリーの全体積
を基準として、約５ｖｏｌ％以上で、約７５ｖｏｌ％以下である。この範囲内で、ポリマ
ースラリー中のゴムポリマーの濃度は、約１０ｖｏｌ％以上、好ましくは約１５ｖｏｌ％
以上、より好ましくは約２０ｖｏｌ％以上である。またこの範囲内で、ポリマースラリー
中のゴムポリマーの濃度は、約７０ｖｏｌ％以下、好ましくは約６５ｖｏｌ％以下、より
好ましくは約６０ｖｏｌ％以下である。
【００３７】
＜希釈剤＞
　この発明の製造方法では、ゴム接着剤の製造には、モノマー、触媒、およびその他の製
造に関係する成分を溶解可能であり、炭化水素ゴムには限られた溶解性を示し、好ましく
は、炭化水素ゴムは前記の定義に従い実質的に不溶な希釈剤であれば、いかなる希釈剤で
も用いることができる。
　好ましい希釈剤には、室温で１０１ｋＰａ－ａ（１ａｔｍ）のとき気体となる、Ｃ１か
らＣ３の炭化水素が含まれる。より好ましい希釈剤には、メチルクロライド、クロロフル
オロカーボンなどのクロロカーボンが含まれる。メチルクロライドは最も好ましい希釈剤
である。ポリマースラリー中の希釈剤はハイドロフルオロカーボンを含み、あるいは、実
質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤のみから成る。
【００３８】
＜炭化水素ゴム接着剤を生成する製造プロセス＞
　ひとつの実施形態では、ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、ゴムポリマースラリー中
に、スラリー重合プロセスの間、存在する。別の実施形態では、ハイドロフルオロカーボ
ン希釈剤は、ゴムポリマースラリー中に、スラリー重合の後に添加される。
　次に、ハイドロフルオロカーボン希釈剤を含むポリマースラリーを、Ｃ４～Ｃ１０の炭
化水素溶媒、好ましくはＣ５～Ｃ８の炭化水素溶媒に接触させる。
　次に、炭化水素ゴムと炭化水素溶媒とを含み、実質的に均一な溶液状（すなわち、固形
分の含有量が１ｗｔ％未満）の、単一液相の炭化水素ゴム接着剤を、所望の操業温度と圧
力下で形成するために、過不足の無い量の希釈剤、炭化水素溶媒、または両者を、溶媒と
ポリマースラリーの混合物から除去する。
【００３９】
　ポリマースラリーは、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含有しない希釈剤か
らなる場合もある。ここで言う実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含有しない希
釈剤とは、希釈剤の全量に対し、１ｗｔ％未満のハイドロフルオロカーボン希釈剤を含有
する希釈剤と定義される。
　ひとつの実施形態では、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含有しない希釈剤
を含むポリマースラリーを、Ｃ４～Ｃ１０の炭化水素溶媒、好ましくはＣ５～Ｃ８の炭化
水素溶媒に接触させる。次に、組み合わされたポリマースラリーと溶媒を、ハイドロフル
オロカーボン希釈剤に接触させる。
　炭化水素ゴムと炭化水素溶媒とからなる均一な液状の、実質的に均一な単一液相のゴム
接着剤を製造するために過不足のない量の、希釈剤、ハイドロフルオロカーボン希釈剤、
炭化水素溶媒、あるいはこれらの組合せが、溶媒、ポリマースラリー、ハイドロフルオロ
カーボン希釈剤の混合物から除去される。
【００４０】
　ポリマースラリーに添加される炭化水素溶媒の量は、接着剤中の炭化水素ゴムの最終目
標濃度に依存し、ゴム接着剤を製造する際に希釈剤とともに除去される分の溶媒の量も含
まれる。ポリマースラリー中の希釈剤の量は、反応条件やその他の要因に依存し、スラリ
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ー重合プロセスの特性に依る。実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造するために必要
な炭化水素溶媒の濃度と、ポリマースラリーから除去すべき希釈剤の量とが、ポリマース
ラリー中に存在するか、あるいは後でポリマースラリーに添加されるハイドロフルオロカ
ーボン希釈剤の種類と濃度に影響されることが見出されたことは、予想外であった。
【００４１】
　適切に選択されたハイドロフルオロカーボン希釈剤を含むポリマースラリーは、ハイド
ロフルオロカーボン希釈剤を含まない希釈剤が用いられた同一ポリマースラリーと同一条
件下で比較すると、実質的に均一な単一液相のゴム接着剤を製造するために、より多くの
希釈剤、および／または、炭化水素溶媒を除去する必要がある。
　すなわち、ハイドロフルオロカーボン希釈剤を含むポリマースラリーから均一ゴム接着
剤を製造するとき、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含まない希釈剤を用いる
場合と比較して、組み合わされたポリマースラリーと炭化水素溶媒の混合物から、より多
くの希釈剤を除去する必要がある。
　例えば、ハイドロフルオロカーボン希釈剤を含むポリマースラリーに所定量の炭化水素
溶媒を加えた後、実質的に均一なゴム接着剤を製造するためには、希釈剤が実質的にメチ
ルクロライドのみからなる場合と同一条件下で比較した場合、より多くの希釈剤を除去す
る必要がある。
　実質的に均一なゴム接着剤を製造するために希釈剤を除去するとき、未反応のモノマー
や、その他の揮発性の不純物も除去される。ハイドロフルオロカーボン希釈剤を適切に選
択し、その希釈剤単独、またはメチルクロライド、および／またはその他の希釈剤と組み
合わせて用いることにより、同一条件下で比較すると、ハイドロフルオロカーボン希釈剤
を用いない場合（すなわち、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含まない希釈剤
の場合）よりも、炭化水素ゴムの全量に対しモノマーや他の不純物の含有量が相対的に少
ない、実質的に均一なゴム接着剤が製造される。
【００４２】
　ひとつの実施形態では、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造する製造プロセスは
、炭化水素ゴムを含むポリマースラリー、希釈剤、および未反応モノマーを、炭化水素溶
媒に接触させる工程と；実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために
、過不足の無い量の希釈剤を除去する工程とを備え、炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水
素ゴムの全量を基準とした、炭化水素ゴム接着剤中のモノマーの重量分率が、炭化水素ゴ
ムスラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした、炭化水素ゴムスラリー中のモノマ
ーの重量分率より少ない。
【００４３】
　別の実施形態では、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造する製造プロセスは、炭
化水素ゴムを含むポリマースラリー、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含まな
い希釈剤、および炭化水素ゴムスラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第１重
量分率の未反応モノマーを、炭化水素溶媒に接触させる工程と；実質的に均一な炭化水素
ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準として、当初のポリマースラリー中に在っ
たモノマーの重量分率よりも低い重量分率の未反応モノマーを有する、実質的に均一な単
一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、過不足の無い量の希釈剤およびハイドロ
フルオロカーボン希釈剤を除去する工程とを備える。
　ひとつの実施形態では、炭化水素溶媒をポリマースラリーに添加する前、炭化水素溶媒
をポリマースラリーに添加した後、または、炭化水素溶媒をポリマースラリーに添加する
のと同時に、ハイドロフルオロカーボン希釈剤をポリマースラリーに添加することができ
る。
　また、ハイドロフルオロカーボン希釈剤、および／または、炭化水素溶媒を、小分けし
て、および／または漸増的に、ポリマースラリー、組み合わされたポリマースラリーと炭
化水素溶媒の混合物、組み合わされたポリマースラリーとハイドロフルオロカーボン溶媒
の混合物、または、これらを組み合わせたものに添加することもできる。
【００４４】
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　従って、ひとつの実施形態では、希釈剤には、実質的に均一なゴム接着剤を製造するた
めに必要な全ハイドロフルオロカーボン希釈剤量のごく一部が含まれており、ゴムの全量
に対するモノマーの重量分率が、ゴム接着剤が製造されたポリマースラリー中のゴムの全
量に対するモノマーの重量分率よりも少ないという目的に適合する炭化水素ゴム接着剤が
得られるように、製造工程のある時点で追加量のハイドロフルオロカーボン希釈剤が添加
される。　
【００４５】
　実質的に均一なゴム接着剤を製造するために系外へ除去される希釈剤の量は、炭化水素
ゴムスラリーの組成（すなわち、炭化水素ゴムと希釈剤の重量分率）、目的とする炭化水
素ゴム接着剤の濃度（すなわち、炭化水素溶媒中の炭化水素ゴムポリマーの重量分率）、
および、接着剤中の希釈剤の重量分率の関数で表わされ、炭化水素ゴムの相平衡挙動の温
度依存性を示す、組成相平衡図に基づいて決められる。
　実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、過不足の無い量の希
釈剤を除去するとは、相平衡図上において、所与の温度、所与の希釈剤組成、および所与
の目的とする炭化水素ゴム接着剤濃度について境界線を画定する組成に対し、±１５％、
好ましくは±１０％、より好ましくは±５％の範囲内の組成となるように、希釈剤を除去
することを意味する。
【００４６】
　例として、ヘキサンベースのブチルゴム接着剤と、ハイドロフルオロカーボンとの組成
相平衡図を、比較例のメチルクロライド系の組成相平衡図とともに、図１に示す。
【００４７】
＜ハイドロフルオロカーボン希釈剤の選択＞
　この発明のハイドロフルオロカーボン希釈剤は、少なくとも１つの炭素原子と、少なく
とも１つの水素原子と、少なくとも１つのフッ素原子とを含む。好ましい実施形態では、
ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、実質的に炭素と、水素と、フッ素とからなる。より
好ましい実施形態では、ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、実質的に炭素と、水素と、
フッ素とからなる飽和化合物である。ハイドロフルオロカーボン希釈剤には、複数のハイ
ドロフルオロカーボン希釈剤の組合せ、１種類のみでの使用、あるいは、他の希釈剤や溶
媒との組合せなどが含まれる。
【００４８】
　好ましくは、ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、２５℃、圧力１０１ｋＰａ－ａ（１
ａｔｍ）のとき、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤の製造に用いられる炭化水素溶媒よ
りも高い蒸気圧（すなわち、低沸点）の気体となるものである。
　好ましい実施形態では、ハイドロフルオロカーボンからなるハイドロフルオロカーボン
希釈剤は、式：ＣｘＦｙＦ２で表される。ここで、前式のｘは１から１０、または１から
９、または１から８、または１から７、または１から６、または１から５、または１から
４、または１から３の整数であり、２が最も好ましい。ｙは少なくとも１である。ｚは少
なくとも１である。好ましい実施形態では、ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、少なく
とも２つの炭素原子と少なくとも２つのフッ素原子とを含む。
【００４９】
　適切なハイドロフルオロカーボン希釈剤の例として、フルオロメタン；ジフルオロメタ
ン；トリフルオロメタン；フルオロエタン；１，１－ジフルオロエタン；１，２－ジフル
オロエタン；１，１，１－トリフルオロエタン；１，１，２－トリフルオロエタン；１，
１，１，２－テトラフルオロエタン；１，１，２，２－テトラフルオロエタン；１，１，
１，２，２－ペンタフルオロエタン；１，１，１－トリフルオロプロパン；１，１，２－
トリフルオロプロパン；１，１，３－トリフルオロプロパン；１，２，２－トリフルオロ
プロパン；１，２，３－トリフルオロプロパン；１，１，１，２－テトラフルオロプロパ
ン；１，１，１，３－テトラフルオロプロパン；１，１，２，２－テトラフルオロプロパ
ン；１，１，２，３－テトラフルオロプロパン；１，１，３，３－テトラフルオロプロパ
ン；１，２，２，３－テトラフルオロプロパン；１，１，１，２，２－ペンタフルオロプ
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ロパン；１，１，１，２，３－ペンタフルオロプロパン；１，１，１，３，３－ペンタフ
ルオロプロパン；１，１，２，２，３ペンタフルオロプロパン；１，１，２，３，３－ペ
ンタフルオロプロパン；１，１，１，２，２，３－ヘキサフルオロプロパン；１，１，１
，２，３，３－ヘキサフルオロプロパン；１，１，１，３，３，３－ヘキサフルオロプロ
パン；１，１，１，２，２，３，３－ヘプタフルオロプロパン；１，１，１，２，３，３
，３－ヘプタフルオロプロパン；１，１，１－トリフルオロブタン；１，１，２－トリフ
ルオロブタン；１，１，３－トリフルオロブタン；１，１，４－トリフルオロブタン；１
，２，２－トリフルオロブタン；１，２，３－トリフルオロブタン；１，３，３－トリフ
ルオロブタン；２，２，３－トリフルオロブタン；１，１，１，２－テトラフルオロブタ
ン；１，１，１，３－テトラフルオロブタン；１，１，１，４－テトラフルオロブタン；
１，１，２，２－テトラフルオロブタン；１，１，２，３－テトラフルオロブタン；１，
１，２，４－テトラフルオロブタン；１，１，３，３－テトラフルオロブタン；１，１，
３，４－テトラフルオロブタン；１，１，４，４－テトラフルオロブタン；１，２，２，
３－テトラフルオロブタン；１，２，２，４－テトラフルオロブタン；１，２，３，３－
テトラフルオロブタン；１，２，３，４－テトラフルオロブタン；２，２，３，３－テト
ラフルオロブタン；１，１，１，２，２－ペンタフルオロブタン；１，１，１，２，３－
ペンタフルオロブタン；１，１，１，２，４－ペンタフルオロブタン；１，１，１，３，
３－ペンタフルオロブタン；１，１，１，３，４－ペンタフルオロブタン；１，１，１，
４，４－ペンタフルオロブタン；１，１，２，２，３－ペンタフルオロブタン；１，１，
２，２，４－ペンタフルオロブタン；１，１，２，３，３－ペンタフルオロブタン；１，
１，２，４，４－ペンタフルオロブタン；１，１，３，３，４－ペンタフルオロブタン；
１，２，２，３，３－ペンタフルオロブタン；１，２，２，３，４－ペンタフルオロブタ
ン；１，１，１，２，２，３－ヘキサフルオロブタン；１，１，１，２，２，４－ヘキサ
フルオロブタン；１，１，１，２，３，３－ヘキサフルオロブタン，１，１，１，２，３
，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，１，２，４，４－ヘキサフルオロブタン；１，１
，１，３，３，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，１，３，４，４－ヘキサフルオロブ
タン；１，１，１，４，４，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，２，２，３，３－ヘキ
サフルオロブタン；１，１，２，２，３，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，２，２，
４，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，２，３，３，４－ヘキサフルオロブタン；１，
１，２，３，４，４－ヘキサフルオロブタン；１，２，２，３，３，４－ヘキサフルオロ
ブタン；１，１，１，２，２，３，３－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，２，４
，４－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，２，３，４－ヘプタフルオロブタン；１
，１，１，２，３，３，４－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，３，４，４－ヘプ
タフルオロブタン；１，１，１，２，４，４，４－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，
３，３，４，４－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，２，３，３，４－オクタフル
オロブタン；１，１，１，２，２，３，４，４－オクタフルオロブタン；１，１，１，２
，３，３，４，４－オクタフルオロブタン；１，１，１，２，２，４，４ ，４－オクタ
フルオロブタン；１，１，１，２，３，４，４，４－オクタフルオロブタン；１，１，１
，２，２，３，３，４，４－ノナフルオロブタン；１，１，１，２，２，３，４，４，４
－ノナフルオロブタン；１，１，１－トリフルオロ－２－メチルプロパン；１，１，３－
トリフルオロ－２－メチルプロパン；１，１，１，３－テトラフルオロ－２－メチルプロ
パン；１，１，３，３－テトラフルオロ－２－メチルプロパン；１，１，３－トリフルオ
ロ－２－（フルオロメチル）プロパン；１，１，１，３，３－ペンタフルオロ－２－メチ
ルプロパン；１，１，３，３－テトラフルオロ－２－（フルオロメチル）プロパン；１，
１，１，３－テトラフルオロ－２－（フルオロメチル）プロパン；１，１，２－トリフル
オロシクロブタン；１，１，３－トリフルオロシクロブタン；１，２，３－トリフルオロ
シクロブタン；１，１，２，２－テトラフルオロシクロブタン；１，１，３，３－テトラ
フルオロシクロブタン；１，１，２，２，３－ペンタフルオロシクロブタン；１，１，２
，３，３－ペンタフルオロシクロブタン；１，１，２，２，３，３－ヘキサフルオロシク
ロブタン；１，１，２，２，３，４－ヘキサフルオロシクロブタン；１，１，２，３，３
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，４－ヘキサフルオロシクロブタン；１，１，２，２，３，３，４－ヘプタフルオロシク
ロブタン；およびこれらの混合物が挙げられる。
　特に好ましいハイドロフルオロカ－ボン希釈剤は、１，１，２－トリフルオロエタン、
１，１，１，２－テトラフルオロエタン、および１，１，１，２－テトラフルオロエタン
である。
【００５０】
　不飽和のハイドロフルオロカ－ボン希釈剤の例示として、１，１，２－トリフルオロエ
セン；１，１，２－トリフルオロプロペン；１，１，３－トリフルオロプロペン；１，２
，３－トリフルオロプロペン；１，３，３－トリフルオロプロペン；２，３，３－トリフ
ルオロプロペン；３，３，３－トリフルオロプロペン；１，１，２－トリフルオロ－１－
ブテン；１，１，３－トリフルオロ－１－ブテン；１，１，４－トリフルオロ－１－ブテ
ン；１，２，３－トリフルオロ－１－ブテン；１，２，４－トリフルオロ－１－ブテン；
１，３，３－トリフルオロ－１－ブテン；１，３，４－トリフルオロ－１－ブテン；１，
４，４－トリフルオロ－１－ブテン；２，３，３－トリフルオロ－１－ブテン；２，３，
４－トリフルオロ－１－ブテン；２，４，４－トリフルオロ－１－ブテン；３，３，４－
トリフルオロ－１－ブテン；３，４，４－トリフルオロ－１－ブテン；４，４，４－トリ
フルオロ－１－ブテン；１，１，２，３－テトラフルオロ－１－ブテン；１，１，２，４
－テトラフルオロ－１－ブテン；１，１，３，３－テトラフルオロ－１－ブテン；１，１
，３，４－テトラフルオロ－l －ブテン；１，１，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン
；１，２，３，３－テトラフルオロ－１－ブテン；１，２，３，４－テトラフルオロ－１
－ブテン；１，２，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；１，３，３，４－テトラフル
オロ－１－ブテン；１，３，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；１，４，４，４－テ
トラフルオロ－１－ブテン；２，３，３，４－テトラフルオロ－１－ブテン；２，３，４
，４－テトラフルオロ－１－ブテン；２，４，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；３
，３，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；３，４，４，４－テトラフルオロ－１－ブ
テン；１，１，２，３，３－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，１，２，３，４－ペンタ
フルオロ－１－ブテン；１，１，２，４，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，１，３
，３，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，１，３，４，４－ペンタフルオロ－１－ブ
テン；１，１，４，４，４－ペンタフルオロ－l－ブテン；１，２，３，３，４－ペンタ
フルオロ－１－ブテン；１ ，２，３，４，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，２，
４，４，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；２，３，３，４，４－ペンタフルオロ－１－
ブテン；２，３，４，４，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；３，３，４，４，４－ペン
タフルオロ－１－ブテン；１，１，２，３，３，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；１，
１，２，３，４，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；１，１，２，４，４，４－ヘキサフ
ルオロ－１－ブテン；１，２，３，３，４，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；１，２，
３，４，４，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；２，３，３，４，４，４－ヘキサフルオ
ロ－１－ブテン；１，１，２，３，３，４，４－ヘプタフルオロ－１－ブテン；１，１，
２，３，４，４，４－ヘプタフルオロ－１－ブテン；１，１，３，３，４，４，４－ヘプ
タフルオロ－１－ブテン；１，２，３，３，４，４，４－ヘプタフルオロ－１－ブテン；
１，１，１－トリフルオロ－２－ブテン；１，１，２－トリフルオロ－２－ブテン；１，
１，３－トリフルオロ－２－ブテン；１，１，４－トリフルオロ－２－ブテン；１，２，
３－トリフルオロ－２－ブテン；１，２，４－トリフルオロ－２－ブテン；１，１，１，
２－テトラフルオロ－２－ブテン；１，１，１，３－テトラフルオロ－２－ブテン；１，
１，１，４－テトラフルオロ－２－ブテン；１，１，２，３－テトラフルオロ－２－ブテ
ン；１，１，２，４－テトラフルオロ－２－ブテン；１，２，３，４－テトラフルオロ－
２－ブテン；１，１，１，２，３－ペンタフルオロ－２－ブテン；１，１，１，２，４－
ペンタフルオロ－２－ブテン；１，１，１，３，４－ペンタフルオロ－２－ブテン；１，
１，１，４，４－ペンタフルオロ－２－ブテン；１，１，２，３，４－ペンタフルオロ－
２－ブテン；１，１，２，４，４－ペンタフルオロ－２－ブテン；１，１，１，２，３，
４－ヘキサフルオロ－２－ブテン；１，１，１，２，４，４－ヘキサフルオロ－２－ブテ
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ン；１，１，１，３，４，４－ヘキサフルオロ－２－ブテン； １，１，１，４，４，４
－ヘキサフルオロ－２－ブテン；１，１，２，３，４，４－ヘキサフルオロ－２－ブテン
；１，１，１，２，３，４，４－ヘプタフルオロ－２－ブテン；１，１，１，２，４，４
，４－ヘプタフルオロ－２－ブテン；およびこれらの混合物、およびこれらと前記の飽和
ハイドロフルオロカ－ボン希釈剤との混合物が挙げられる。
【００５１】
　また、希釈剤は、１以上の上記のハイドロフルオロカーボン希釈剤と、１以上の、飽和
または不飽和のアルカン、アルケン、アルキン、またはこれらの組合せのブレンド物から
成る。アルカン、アルケン、アルキンの炭素数は、１から１０、好ましくは１から５であ
り、１から３であることが最も好ましい。
【００５２】
　ひとつの実施形態では、希釈剤は、メチルクロライドとのブレンド物であり、混合物中
に存在する希釈剤の全量に対し５から９０ｗｔ％、または５から８０ｗｔ％、または５か
ら７０ｗｔ％、または５から６０ｗｔ％、または５から５０ｗｔ％、または５から４０ｗ
ｔ％、または５から３０ｗｔ％、または５から２０ｗｔ％、または５から１０ｗｔ％のメ
チルクロライドを含む。
【００５３】
　別の実施形態では、この発明のポリマースラリーは、実質的にメチルクロライドを含ま
ないことが好ましく、ここで、実質的にメチルクロライドを含まないポリマースラリーと
は、１ｗｔ％未満のメチルクロライドを含むポリマースラリーを意味する。
【００５４】
　別の実施形態では、ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、１以上の、二酸化炭素、窒素
、水素、アルゴン、ネオン、ヘリウム、クリプトン、キセノン、および／または他の不活
性ガスから選択される希釈ガスと組み合わせて用いられる。好ましいガスは、二酸化炭素
、および／または窒素である。
【００５５】
　ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、ポリマースラリー中に、炭化水素ゴムポリマース
ラリーに含まれる希釈剤の全量に対し、２ｗｔ％から１００ｗｔ％の範囲で存在する。
　この範囲内で、希釈剤は、好ましくは少なくとも５ｗｔ％、好ましくは少なくとも１０
ｗｔ％、好ましくは少なくとも１５ｗｔ％、好ましくは少なくとも２０ｗｔ％、好ましく
は少なくとも２５ｗｔ％、好ましくは少なくとも３０ｗｔ％、好ましくは少なくとも３５
ｗｔ％、好ましくは少なくとも４０ｗｔ％、好ましくは少なくとも４５ｗｔ％、好ましく
は少なくとも５０ｗｔ％、好ましくは少なくとも５５ｗｔ％、好ましくは少なくとも６０
ｗｔ％、好ましくは少なくとも６５ｗｔ％、好ましくは少なくとも７０ｗｔ％、好ましく
は少なくとも７５ｗｔ％、好ましくは少なくとも８０ｗｔ％、好ましくは少なくとも８５
ｗｔ％、好ましくは少なくとも９０ｗｔ％含まれ、少なくとも９５ｗｔ％であることが最
も好ましい。
　好ましくは実施形態では、ハイドロフルオロカーボン希釈剤は、１,１－ジフルオロエ
タン、１,１,１－トリフルオロエタン、１,１,１,２－テトラフルオロエタン、およびこ
れらの組合せ、からなる群から選択される。
【００５６】
　実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤の形成は、ポリマースラリー、組み合わされたポリ
マースラリーと炭化水素溶媒の混合物などの温度と圧力に影響される。従って、実質的に
均一な炭化水素ゴム接着剤を製造するプロセスには、特定の工程において、その構成成分
の温度、および／または圧力を変えることが含まれる。
　ひとつの実施形態では、この発明の製造プロセスには、ポリマースラリー、ハイドロフ
ルオロカーボン希釈剤、炭化水素溶媒、またはこれらの組合せの、温度を上下させる操作
が含まれる。
【００５７】
＜炭化水素溶媒＞
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　この発明の製造プロセスの炭化水素溶媒は、使用される希釈剤より高い沸点のものであ
れば、いかなる炭化水素でも用いることができる。好ましくは、炭化水素溶媒は、Ｃ４～
Ｃ１０の炭化水素、または複数の炭化水素の組合せから成る。より好ましくは、炭化水素
溶媒はＣ５～Ｃ７のアルカンから成る。
　この発明で用いられる炭化水素溶媒は、ポリマースラリーと炭化水素溶媒とを接触させ
る温度と圧力において、炭化水素ゴムスラリー中の所定量の炭化水素ゴムが、ポリマース
ラリーに添加される量の炭化水素溶媒中に溶解するように選択される。
　適切な炭化水素溶媒の非限定的例として、直鎖、分岐、または環状のＣ４～Ｃ１０の炭
化水素、好ましくはＣ５～Ｃ８の炭化水素が挙げられる。
　適切な炭化水素溶媒の具体例には、ブタン，シクロブタン，イソブタン，ｎ－ペンタン
，シクロペンタン，ｎ－ヘキサン，メチルシクロペンタン，イソヘキサン，２－メチルペ
ンタン，３－メチルペンタン，２－メチルブタン，２，２－ジメチルブタン，２，３－ジ
メチルブタン，２－メチルヘキサン，３－メチルヘキサン，３－エチルペンタン，２，２
－ジメチルペンタン，２，３－ジメチルペンタン，２，４－ジメチルペンタン，３，３－
ジメチルペンタン，２－メチルヘプタン，３－エチルヘキサン，２，５－ジメチルヘキサ
ン，２，２，４－トリメチルペンタン，オクタン，ヘプタン，ノナン，デカン，ドデカン
，ウンデカン，１，１－ジメチルシクロペンタン，１，２－ジメチルシクロペンタン，１
，３－ジメチルシクロペンタン，エチルシクロペンタン，シクロヘキサン，メチルシクロ
ヘキサン，ベンゼン，トルエン，オルト－キシレン，パラ－キシレン，メタ－キシレン、
およびこれらの組み合わせが挙げられるが、これらに限定されない。
　好ましくは溶媒には、Ｕｌｔｒａ　Ｌｏｗ　Ｂｅｎｚｅｎｅタイプのヘキサン（ＵＬＢ
ヘキサン）が含まれる。これは、ｎ－ヘキサン，２－メチルペンタン，３－メチルペンタ
ン，メチルシクロペンタン，およびシクロヘキサンなどのＣ６異性体からなる、好ましい
グレードのヘキサンである。これらの異性体のＵＬＢヘキサン中の組成は、製造業者によ
り異なる。
【００５８】
＜希釈剤の除去＞
　ひとつの実施形態では、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造するプロセスには、
ポリマースラリーから希釈剤を除去して実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造する操
作が含まれる。また、この希釈剤の除去操作には、炭化水素溶媒の少なくとも一部を除去
する操作も含まれる。
　希釈剤の除去は、好ましくは蒸留により行なわれ、組み合わされたポリマースラリーと
溶媒の混合物を減圧下に置くか（例えば、加圧を解除するか、および／または、混合物を
真空引きする）、および／または、系を加熱し、希釈剤の蒸気圧が炭化水素ゴムおよび炭
化水素溶媒よりも低いことを利用して炭化水素ゴムから希釈剤を分離することにより、炭
化水素ゴム接着剤を製造する。
　上記のように、モノマー及びその他の揮発性の不純物も、希釈剤とともにゴムポリマー
から除去される。
【００５９】
　すなわち、この発明のゴム接着剤は、ハイドロフルオロカーボン希釈剤を用いない点を
除き同一の条件で製造されたゴム接着剤と比較して、ポリマースラリー中のゴムの全量に
対するポリマースラリー中のモノマーの重量分率が、ゴム接着剤中の炭化水素ゴムの全量
に対する炭化水素ゴム中のモノマーの重量分率よりも少ない点において、純度が高められ
ている。
　すなわち、この発明のゴム接着剤は、炭化水素接着剤の炭化水素ゴムに対する未反応モ
ノマーと他の不純物の重量分率が、ゴム接着剤が製造されたポリマースラリー中の炭化水
素ゴムに対するポリマースラリー中の未反応モノマーと他の不純物の重量分率より少ない
ことを特徴とする。
【００６０】
　実質的に均一なゴム接着剤を製造するために系外へ除去される希釈剤の量は、炭化水素
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ゴムスラリーの組成（すなわち、炭化水素ゴムと希釈剤の重量分率）、目的とする炭化水
素ゴム接着剤の濃度（すなわち、炭化水素溶媒中の炭化水素ゴムポリマーの重量分率）、
および、接着剤中の希釈剤の重量分率の関数で表わされ、炭化水素ゴムの相平衡挙動の温
度依存性を示す、組成相平衡図に基づいて決められる。
　実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、過不足の無い量の希
釈剤を除去するとは、相平衡図上において、所与の温度、所与の希釈剤組成、および所与
の目的とする炭化水素ゴム接着剤濃度について境界線を画定する組成から、１０％を超え
ない範囲で希釈剤を除去することを意味する。
【００６１】
　例として、ヘキサンベースのブチルゴム接着剤とハイドロフルオロカーボンからなる系
の組成相平衡図を、比較例のメチルクロライド系の組成相平衡図とともに、図１に示す。
【００６２】
　ひとつの実施形態では、接着剤中の炭化水素ゴムの全量を基準とする炭化水素ゴム中の
未反応モノマーの重量分率が、ポリマースラリー中の炭化水素ゴムの全量を基準とするポ
リマースラリー中の未反応モノマーの重量分率よりも、１０％、好ましくは２０％、より
好ましくは４０％少ない。
【００６３】
　別の実施形態では、接着剤中の炭化水素ゴムの全量を基準とする炭化水素ゴム中の未反
応モノマーの重量分率が、ポリマースラリー中の炭化水素ゴムの全量を基準とするポリマ
ースラリー中の未反応モノマーの重量分率よりも、９０％、好ましくは８０％、より好ま
しくは６０％、さらに好ましくは４０％、最も好ましくは２０％少ない。
【００６４】
　好ましい実施形態では、炭化水素ゴム接着剤は、実質的に未反応モノマーを含まない。
ここで、実質的に未反応モノマーを含まないとは、未反応モノマーも重量分率が約０．０
１重量分率以下であることを言う。
【００６５】
　ひとつの実施形態では、ポリマースラリーから分離されるか、その後の精製工程で分離
・回収されたハイドロフルオロカーボン希釈剤、モノマーなどは、再使用されるか、製造
工程の適切な工程、あるいは、炭化水素ゴムポリマースラリーの製造工程の適切な工程へ
再循環される。すなわち、ポリマースラリーから除去されたハイドロフルオロカーボン希
釈剤の少なくとも一部が、新たなポリマースラリーの少なくとも一部を製造するために再
循環される。ポリマースラリーから除去された炭化水素溶媒の少なくとも一部も、新たな
ポリマースラリーを製造するために再循環される。ポリマースラリーから除去されたモノ
マーの少なくとも一部も、新たな炭化水素ゴムを製造するために再循環される。
【産業上の利用可能性】
【００６６】
　この発明の製造プロセスは、種々の用途に用いられるポリマーの生産に適用することが
できる。この発明の製造プロセスにより製造された炭化水素ゴム接着剤は、モノマー残存
量が少ないので、品質が改良されたゴム組成物を製造することができる。ゴムのガス透過
性が低いことにより、これらのポリマーの主な用途である、タイヤのインナーチューブや
インナーライナーに用いることができる。この特性は、エアークッション、空気バネ、エ
アーベローズ、アキュームレータバッグ、医薬品用密栓においても重要である。
　この発明のポリマーの熱安定性がよいことにより、タイヤのゴム内袋、高温用ホース、
高温物品を扱うコンベアーのベルトなどに用いることができる。また、このポリマーは、
優れた振動減衰特性を示し、温度と振動数の両者について、広い範囲で優れた振動減衰特
性と衝撃吸収特性を示す。また、ゴム成形品に用いることもでき、自動車用バンパー、排
気装置、車体部品などに用いられる。
【００６７】
　この発明の製造プロセスで製造されたゴム接着剤は、タイヤのサイドウォールやトレッ
ド用のコンパウンドに用いることができる。サイドウォールの場合、優れた耐オゾン性、
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耐クラック性、および優れた外観が付与される。この発明の製造プロセスで製造されたポ
リマーはブレンド物としても用いられる。適切に配合されたジエンゴムとのブレンド物は
共連続相を示し、優れたサイドウォールとなる。この発明の製造プロセスで製造されたポ
リマーは、高性能タイヤの耐摩耗性や耐ローリング性を犠牲にすることなく、雨、雪、氷
に対する耐スキッド特性を向上させることができる。
【００６８】
　熱可塑性樹脂とゴムポリマーのブレンド物も、これらのコンパウンドを強靭にするため
に用いられる。高密度ポリエチレンと、アイソタクチックポリプロピレンは、５から３０
ｗｔ％のポリイソブチレンで改良される場合がある。いくつかの用途では、この発明のポ
リマーにより、熱可塑性成形装置で加工可能な高弾性コンパウンドが提供される。また、
この発明の製造プロセスで製造されたポリマーは、ポリアミドとブレンドされ、他の工業
的用途に用いられる。
【００６９】
　また、この発明の製造プロセスで製造されたポリマーは、接着剤、コーキング剤、シー
ラント、光沢剤に用いることができる。また、ブチルゴム、ＳＢＲ、天然ゴムの配合処方
用の可塑剤に用いることができる。直鎖状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）の場合、ス
トレッチ包装用フィルムに粘着性を付与することができる。潤滑油の場合、分散剤に用い
ることができ、製陶や電線の場合、充填剤に用いることができる。
　ある用途では、この発明の製造プロセスで製造されたポリマーは、チューイングガムや
、医薬品用の密栓、あるいはペイント用のローラーに用いることができる。
【００７０】
　本願のいくつかの実施形態は、以下に関する。
１．炭化水素ゴム、希釈剤、および未反応モノマーを含むポリマースラリーから、実質的
に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造する方法であって、
（ａ）ポリマースラリーを炭化水素溶媒と接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、過不足の無い量
の希釈剤を除去する工程とを備え、炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基
準とした炭化水素ゴム接着剤中のモノマーの重量分率が、炭化水素ゴムスラリー中に在る
炭化水素ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴムスラリー中のモノマーの重量分率より少な
く、希釈剤がハイドロフルオロカーボンを含む方法。
２．炭化水素ゴム、実質的にハイドロフルオロカーボン希釈剤を含まない希釈剤、および
炭化水素ゴムスラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第１重量分率の未反応モ
ノマー、を含むポリマースラリーから、実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造する方
法であって、
（ａ）ポリマースラリーをハイドロフルオロカーボン希釈剤および炭化水素溶媒に接触さ
せる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む炭化水素ゴム接着剤を製造するために、少なくとも希釈
剤およびハイドロフルオロカーボン希釈剤の一部を除去する工程とを備え、第１重量分率
の方が第２重量分率より大きい方法。
３．既存のカチオン重合スラリー法プラントを改良する方法であって、
（ａ）炭化水素ゴムと、希釈剤と、ポリマースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準
とした第１重量分率の未反応モノマーとを含む、カチオン重合スラリー法プラントからの
ポリマースラリーを、炭化水素溶媒に接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤を製造するために、
希釈剤の少なくとも一部を除去する工程とを備え、希釈剤がハイドロフルオロカーボンで
あり、第１重量分率の方が第２重量分率より大きい方法。
４．既存のカチオン重合スラリー法プラントを改良する方法であって、
（ａ）炭化水素ゴム、実質的にハイドロフルオロカーボンを含まない希釈剤、およびポリ
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マースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第１重量分率の未反応モノマー、
を含む、カチオン重合スラリー法プラントからのポリマースラリーを、ハイドロフルオロ
カーボン希釈剤および炭化水素溶媒に接触させる工程と、
（ｂ）実質的に均一な炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２
重量分率の未反応モノマーを含む炭化水素ゴム接着剤を製造するために、少なくとも希釈
剤およびハイドロフルオロカーボン希釈剤の一部を除去する工程とを備え、第１重量分率
の方が第２重量分率より大きい方法。
５．炭化水素ゴム、希釈剤、およびポリマースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準
とした第１重量分率の未反応モノマー、を含むポリマースラリーから、実質的に均一な単
一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造する方法であって、
（ａ）ポリマースラリーを炭化水素溶媒と接触させる工程と、
（ｂ）炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした第２重量分率の未反
応モノマーを含む実質的に均一な単一液相の炭化水素ゴム接着剤を製造するために、希釈
剤の少なくとも一部をポリマースラリーから除去する工程とを備え、希釈剤がハイドロフ
ルオロカーボンを含み、第１重量分率の方が第２重量分率より大きい方法。
６．ハイドロフルオロカーボンが、少なくとも１つの炭素原子と、少なくとも２つのフッ
素原子とからなる、上記のいずれかの方法。
７．ハイドロフルオロカーボンが１，１－ジフルオロエタンである、上記のいずれかの方
法。
８．ハイドロフルオロカーボンが１，１，１，２－テトラフルオロエタンである、上記の
いずれかの方法。
９．ハイドロフルオロカーボンが実質的に水素と、炭素と、フッ素からなる、上記のいず
れかの方法。
１０．炭化水素ゴム接着剤中に在る炭化水素ゴムの全量を基準とした炭化水素ゴム接着剤
中の未反応モノマーの重量分率が、ポリマースラリー中に在る炭化水素ゴムの全量を基準
としたポリマースラリー中の未反応モノマーの重量分率より少ない、上記のいずれかの方
法。
１１．希釈剤がさらにメチルクロライドを含む、上記のいずれかの方法。
１２．炭化水素ゴムが、イソブチレン、イソプレン、パラ－メチルスチレン、およびこれ
らの組み合わせによる、ポリマーおよび／またはコポリマーからなる、上記のいずれかの
方法。
１３．希釈剤が実質的にハイドロフルオロカーボンのみからなる、上記のいずれかの方法
。
１４．ポリマースラリーが、Ｃ４～Ｃ７のイソオレフィンポリマーを製造するためのカチ
オンスラリー重合法で製造される、上記のいずれかの方法。
１５．ポリマースラリーが約１０ｖｏｌ％以上の固形分を含む、上記のいずれかの方法。
１６．ポリマースラリーを、約－２０℃以下の温度で炭化水素溶媒と接触させる、上記の
いずれかの方法。
１７．炭化水素接着剤中の炭化水素ゴムの全重量を基準とした炭化水素接着剤中の未反応
モノマーの重量分率が、ポリマースラリー中の炭化水素ゴムの全重量を基準としたポリマ
ースラリー中の未反応モノマーの重量分率の８０％未満である、上記のいずれかの方法。
１８．炭化水素ゴム接着剤が実質的に未反応モノマーを含まない、上記のいずれかの方法
。
１９．ハイドロフルオロカーボン希釈剤が、２５℃、ある力１０１．３ｋＰａ－ａにおい
て気体である、上記のいずれかの方法。
２０．ハイドロフルオロカーボンが式ＣｘＦｙＦ２で表され、ｘは１から１０の整数であ
り、ｙは１以上であり、ｚは１以上である、上記のいずれかの方法。
２１．ハイドロフルオロカーボンが、フルオロメタン；ジフルオロメタン；トリフルオロ
メタン；フルオロエタン；１，１－ジフルオロエタン；１，２－ジフルオロエタン；１，
１，１－トリフルオロエタン；１，１，２－トリフルオロエタン；１，１，１，２－テト
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ラフルオロエタン；１，１，２，２－テトラフルオロエタン；１，１，１，２，２－ペン
タフルオロエタン；１，１，１－トリフルオロプロパン；１，１，２－トリフルオロプロ
パン；１，１，３－トリフルオロプロパン；１，２，２－トリフルオロプロパン；１，２
，３－トリフルオロプロパン；１，１，１，２－テトラフルオロプロパン；１，１，１，
３－テトラフルオロプロパン；１，１，２，２－テトラフルオロプロパン；１，１，２，
３－テトラフルオロプロパン；１，１，３，３－テトラフルオロプロパン；１，２，２，
３－テトラフルオロプロパン；１，１，１，２，２－ペンタフルオロプロパン；１，１，
１，２，３－ペンタフルオロプロパン；１，１，１，３，３－ペンタフルオロプロパン；
１，１，２，２，３ペンタフルオロプロパン；１，１，２，３，３－ペンタフルオロプロ
パン；１，１，１，２，２，３－ヘキサフルオロプロパン；１，１，１，２，３，３－ヘ
キサフルオロプロパン；１，１，１，３，３，３－ヘキサフルオロプロパン；１，１，１
，２，２，３，３－ヘプタフルオロプロパン；１，１，１，２，３，３，３－ヘプタフル
オロプロパン；１，１，１－トリフルオロブタン；１，１，２－トリフルオロブタン；１
，１，３－トリフルオロブタン；１，１，４－トリフルオロブタン；１，２，２－トリフ
ルオロブタン；１，２，３－トリフルオロブタン；１，３，３－トリフルオロブタン；２
，２，３－トリフルオロブタン；１，１，１，２－テトラフルオロブタン；１，１，１，
３－テトラフルオロブタン；１，１，１，４－テトラフルオロブタン；１，１，２，２－
テトラフルオロブタン；１，１，２，３－テトラフルオロブタン；１，１，２，４－テト
ラフルオロブタン；１，１，３，３－テトラフルオロブタン；１，１，３，４－テトラフ
ルオロブタン；１，１，４，４－テトラフルオロブタン；１，２，２，３－テトラフルオ
ロブタン；１，２，２，４－テトラフルオロブタン；１，２，３，３－テトラフルオロブ
タン；１，２，３，４－テトラフルオロブタン；２，２，３，３－テトラフルオロブタン
；１，１，１，２，２－ペンタフルオロブタン；１，１，１，２，３－ペンタフルオロブ
タン；１，１，１，２，４－ペンタフルオロブタン；１，１，１，３，３－ペンタフルオ
ロブタン；１，１，１，３，４－ペンタフルオロブタン；１，１，１，４，４－ペンタフ
ルオロブタン；１，１，２，２，３－ペンタフルオロブタン；１，１，２，２，４－ペン
タフルオロブタン；１，１，２，３，３－ペンタフルオロブタン；１，１，２，４，４－
ペンタフルオロブタン；１，１，３，３，４－ペンタフルオロブタン；１，２，２，３，
３－ペンタフルオロブタン；１，２，２，３，４－ペンタフルオロブタン；１，１，１，
２，２，３－ヘキサフルオロブタン；１，１，１，２，２，４－ヘキサフルオロブタン；
１，１，１，２，３，３－ヘキサフルオロブタン，１，１，１，２，３，４－ヘキサフル
オロブタン；１，１，１，２，４，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，１，３，３，４
－ヘキサフルオロブタン；１，１，１，３，４，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，１
，４，４，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，２，２，３，３－ヘキサフルオロブタン
；１，１，２，２，３，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，２，２，４，４－ヘキサフ
ルオロブタン；１，１，２，３，３，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，２，３，４，
４－ヘキサフルオロブタン；１，２，２，３，３，４－ヘキサフルオロブタン；１，１，
１，２，２，３，３－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，２，４，４－ヘプタフル
オロブタン；１，１，１，２，２，３，４－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，３
，３，４－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，３，４，４－ヘプタフルオロブタン
；１，１，１，２，４，４，４－ヘプタフルオロブタン；１，１，１，３，３，４，４－
ヘプタフルオロブタン；１，１，１，２，２，３，３，４－オクタフルオロブタン；１，
１，１，２，２，３，４，４－オクタフルオロブタン；１，１，１，２，３，３，４，４
－オクタフルオロブタン；１，１，１，２，２，４，４ ，４－オクタフルオロブタン；
１，１，１，２，３，４，４，４－オクタフルオロブタン；１，１，１，２，２，３，３
，４，４－ノナフルオロブタン；１，１，１，２，２，３，４，４，４－ノナフルオロブ
タン；１，１，１－トリフルオロ－２－メチルプロパン；１，１，３－トリフルオロ－２
－メチルプロパン；１，１，１，３－テトラフルオロ－２－メチルプロパン；１，１，３
，３－テトラフルオロ－２－メチルプロパン；１，１，３－トリフルオロ－２－（フルオ
ロメチル）プロパン；１，１，１，３，３－ペンタフルオロ－２－メチルプロパン；１，
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１，３，３－テトラフルオロ－２－（フルオロメチル）プロパン；１，１，１，３－テト
ラフルオロ－２－（フルオロメチル）プロパン；１，１，２－トリフルオロシクロブタン
；１，１，３－トリフルオロシクロブタン；１，２，３－トリフルオロシクロブタン；１
，１，２，２－テトラフルオロシクロブタン；１，１，３，３－テトラフルオロシクロブ
タン；１，１，２，２，３－ペンタフルオロシクロブタン；１，１，２，３，３－ペンタ
フルオロシクロブタン；１，１，２，２，３，３－ヘキサフルオロシクロブタン；１，１
，２，２，３，４－ヘキサフルオロシクロブタン；１，１，２，３，３，４－ヘキサフル
オロシクロブタン；１，１，２，２，３，３，４－ヘプタフルオロシクロブタン；１，１
，２－トリフルオロエセン；１，１，２－トリフルオロプロペン；１，１，３－トリフル
オロプロペン；１，２，３－トリフルオロプロペン；１，３，３－トリフルオロプロペン
；２，３，３－トリフルオロプロペン；３，３，３－トリフルオロプロペン；１，１，２
－トリフルオロ－１－ブテン；１，１，３－トリフルオロ－１－ブテン；１，１，４－ト
リフルオロ－１－ブテン；１，２，３－トリフルオロ－１－ブテン；１，２，４－トリフ
ルオロ－１－ブテン；１，３，３－トリフルオロ－１－ブテン；１，３，４－トリフルオ
ロ－１－ブテン；１，４，４－トリフルオロ－１－ブテン；２，３，３－トリフルオロ－
１－ブテン；２，３，４－トリフルオロ－１－ブテン；２，４，４－トリフルオロ－１－
ブテン；３，３，４－トリフルオロ－１－ブテン；３，４，４－トリフルオロ－１－ブテ
ン；４，４，４－トリフルオロ－１－ブテン；１，１，２，３－テトラフルオロ－１－ブ
テン；１，１，２，４－テトラフルオロ－１－ブテン；１，１，３，３－テトラフルオロ
－１－ブテン；１，１，３，４－テトラフルオロ－l －ブテン；１，１，４，４－テトラ
フルオロ－１－ブテン；１，２，３，３－テトラフルオロ－１－ブテン；１，２，３，４
－テトラフルオロ－１－ブテン；１，２，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；１，３
，３，４－テトラフルオロ－１－ブテン；１，３，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン
；１，４，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；２，３，３，４－テトラフルオロ－１
－ブテン；２，３，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；２，４，４，４－テトラフル
オロ－１－ブテン；３，３，４，４－テトラフルオロ－１－ブテン；３，４，４，４－テ
トラフルオロ－１－ブテン；１，１，２，３，３－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，１
，２，３，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，１，２，４，４－ペンタフルオロ－１
－ブテン；１，１，３，３，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，１，３，４，４－ペ
ンタフルオロ－１－ブテン；１，１，４，４，４－ペンタフルオロ－l－ブテン；１，２
，３，３，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；１ ，２，３，４，４－ペンタフルオロ－
１－ブテン；１，２，４，４，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；２，３，３，４，４－
ペンタフルオロ－１－ブテン；２，３，４，４，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；３，
３，４，４，４－ペンタフルオロ－１－ブテン；１，１，２，３，３，４－ヘキサフルオ
ロ－１－ブテン；１，１，２，３，４，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；１，１，２，
４，４，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；１，２，３，３，４，４－ヘキサフルオロ－
１－ブテン；１，２，３，４，４，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；２，３，３，４，
４，４－ヘキサフルオロ－１－ブテン；１，１，２，３，３，４，４－ヘプタフルオロ－
１－ブテン；１，１，２，３，４，４，４－ヘプタフルオロ－１－ブテン；１，１，３，
３，４，４，４－ヘプタフルオロ－１－ブテン；１，２，３，３，４，４，４－ヘプタフ
ルオロ－１－ブテン；１，１，１－トリフルオロ－２－ブテン；１，１，２－トリフルオ
ロ－２－ブテン；１，１，３－トリフルオロ－２－ブテン；１，１，４－トリフルオロ－
２－ブテン；１，２，３－トリフルオロ－２－ブテン；１，２，４－トリフルオロ－２－
ブテン；１，１，１，２－テトラフルオロ－２－ブテン；１，１，１，３－テトラフルオ
ロ－２－ブテン；１，１，１，４－テトラフルオロ－２－ブテン；１，１，２，３－テト
ラフルオロ－２－ブテン；１，１，２，４－テトラフルオロ－２－ブテン；１，２，３，
４－テトラフルオロ－２－ブテン；１，１，１，２，３－ペンタフルオロ－２－ブテン；
１，１，１，２，４－ペンタフルオロ－２－ブテン；１，１，１，３，４－ペンタフルオ
ロ－２－ブテン；１，１，１，４，４－ペンタフルオロ－２－ブテン；１，１，２，３，
４－ペンタフルオロ－２－ブテン；１，１，２，４，４－ペンタフルオロ－２－ブテン；
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１，１，１，２，３，４－ヘキサフルオロ－２－ブテン；１，１，１，２，４，４－ヘキ
サフルオロ－２－ブテン；１，１，１，３，４，４－ヘキサフルオロ－２－ブテン； １
，１，１，４，４，４－ヘキサフルオロ－２－ブテン；１，１，２，３，４，４－ヘキサ
フルオロ－２－ブテン；１，１，１，２，３，４，４－ヘプタフルオロ－２－ブテン；１
，１，１，２，４，４，４－ヘプタフルオロ－２－ブテン；およびこれらの混合物からな
る群から選択される、上記のいずれかの方法。
２２．炭化水素溶媒が、Ｃ４～Ｃ１０の炭化水素からなる、上記のいずれかの方法。
２３．炭化水素溶媒が、直鎖、分岐または環状のＣ５～Ｃ８の炭化水素からなる、上記の
いずれかの方法。
２４．炭化水素溶媒が、Ｃ５～Ｃ７のアルカンからなる、上記のいずれかの方法。
２５．炭化水素溶媒が、ブタン，シクロブタン，イソブタン，ｎ－ペンタン，シクロペン
タン，ｎ－ヘキサン，メチルシクロペンタン，イソヘキサン，２－メチルペンタン，３－
メチルペンタン，２－メチルブタン,２,２－ジメチルブタン,２,３－ジメチルブタン,２
－メチルヘキサン,３－メチルヘキサン，３－エチルペンタン，２，２－ジメチルペンタ
ン，２，３－ジメチルペンタン，２,４－ジメチルペンタン，３，３－ジメチルペンタン
，２－メチルヘプタン，３－エチルヘキサン，２，５－ジメチルヘキサン，２，２，４－
トリメチルペンタン，オクタン，ヘプタン，ノナン，デカン，ドデカン，ウンデカン，１
，１－ジメチルシクロペンタン，１，２－ジメチルシクロペンタン，１，３－ジメチルシ
クロペンタン，エチルシクロペンタン，シクロヘキサン，メチルシクロヘキサン，ベンゼ
ン，トルエン，オルト－キシレン，パラ－キシレン，メタ－キシレン、およびこれらの組
み合わせ、からなる群から選択される、上記のいずれかの方法。
２６．炭化水素溶媒が、ｎ－ヘキサン、２－メチルペンタン、３－メチルペンタン、メチ
ルシクロペンタン、および／またはシクロヘキサンの混合物である、上記のいずれかの方
法。
２７．さらに、
（ｃ）少なくとも一部のハイドロフルオロカーボンをポリマースラリーから除去する工程
と、
（ｄ）除去されたハイドロフルオロカーボンの少なくとも一部を、新たなポリマースラリ
ーを製造するために再循環する工程とを含む、上記のいずれかの方法。
２８．さらに、
（ｃ）少なくとも一部の炭化水素溶媒を除去する工程と、
（ｄ）除去された炭化水素溶媒の少なくとも一部を、新たなポリマースラリーを製造する
ために再循環する工程とを含む、上記のいずれかの方法。
２９．さらに、
（ｃ）少なくとも一部のモノマーを除去する工程と、
（ｄ）除去されたモノマーの少なくとも一部を、新たな炭化水素ゴムを製造するために再
循環する工程とを含む、上記のいずれかの方法。
３０．さらに、ポリマースラリー、またはポリマースラリーと炭化水素溶媒の混合物の、
温度および／または圧力を調整する工程を含む、上記のいずれかの方法。
３１．最終的混合物が実質的に均一な液相に保たれるように、最終的混合物の、温度と圧
力、炭化水素溶媒の重量分率、および／または、希釈剤の重量分率を調整する工程を含む
、上記のいずれかの方法。
３２．上記のいずれかの方法で製造された炭化水素ゴム接着剤組成物。
【００７１】
　本願に引用された特許文献と特許出願、試験方法（ＡＳＴＭなど）、およびその他の文
献は、本願の開示内容に反しない範囲で、それが許される法域において、本願に参照とし
て組み込まれる。
【００７２】
　本願に複数の上限値と下限値が記載されているときは、いずれかの下限値からいずれか
の上限値までの範囲が考慮される。
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【００７３】
　この発明について実施形態に基づき説明したが、当業者であれば、この発明の真髄から
離れることなく、明細書に開示された事項に基づき、種々の変更、修正を行なうことが可
能であろう。従って本願発明の範囲は実施形態に限定されず、当業者であればこの発明と
均等と認められる範囲を含め、本願に開示された全ての新規で特許性のある事項が含まれ
る。

【図１】
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