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(57)【要約】
【課題】　エンジン摩擦の低減によって燃料経済性を改善することが可能な燃料組成物。
【解決手段】　マレイン酸無水物、ポリイソブチレンおよびアンモニアから誘導される、
摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置換コハク酸イミドと、中間留分燃料を含
んでなる中間留分燃料組成物。
【選択図】　なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ヒドロカルビル置換コハク酸無水物とアンモニアの接触生成物を含むヒドロカルビル置
換コハク酸イミドを１０ｐｐｍから５００ｐｐｍ：および低イオウ燃料を含んでなり、ヒ
ドロカルビル置換コハク酸無水物がオレフィン系不飽和炭化水素とマレイン酸無水物の接
触生成物であり、オレフィン系不飽和炭化水素がＣ１６およびＣ２０－２４異性化アルフ
ァオレフィンを含んでなる、低イオウ中間留分燃料組成物。
【請求項２】
　ヒドロカルビル置換コハク酸無水物とアンモニアの接触生成物を含むヒドロカルビル置
換コハク酸イミドを１０ｐｐｍから５００ｐｐｍ含む中間留分燃料をエンジンに供給する
事を含んでなり、ヒドロカルビル置換コハク酸無水物がオレフィン系不飽和炭化水素とマ
レイン酸無水物の接触生成物であり、そしてオレフィン系不飽和炭化水素がＣ１６および
Ｃ２０－２４異性化アルファオレフィンを含んでなる、圧縮エンジンにおける摩擦を改変
する方法。
【請求項３】
　ヒドロカルビル置換コハク酸無水物とアンモニアの接触生成物を含むヒドロカルビル置
換コハク酸イミドを１０ｐｐｍから５００ｐｐｍ含む低硫黄中間留分燃料を車両のエンジ
ンに供給することを含んでなり、ヒドロカルビル置換コハク酸無水物がオレフィン系不飽
和炭化水素とマレイン酸無水物の接触生成物であり、そしてオレフィン系不飽和炭化水素
がＣ１６およびＣ２０－２４異性化アルファオレフィンを含んでなる、車両における燃料
燃費を改善するための方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明の開示は、摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置換コハク酸イミドと
、低イオウ燃料を含む低イオウ燃料組成物に関する。エンジンにおいて摩擦を改変するた
めの方法も開示されている。
【背景技術】
【０００２】
　省エネルギーのために、自動車は、近年の燃費と比較して改善された燃費をもたらすよ
うな設計を現在ほどこされている。自動車メーカーによる所定の燃費の達成を強制する規
制に鑑みると、この努力は米国において極めて緊急性を要するものである。必要とされる
燃費および燃料経済性を達成する努力のなかで、新しい車のダウンサイジングと軽量化が
進められている。
【０００３】
　（特許文献１）は、クランクケースにおける使用など潤滑油の中に組み込まれる場合、
油溶性Ｃ１２－３６脂肪族ヒドロカルビルコハク酸イミドまたはコハク酸イミドの使用が
摩擦低減効果をもたらすということを開示している。このヒドロカルビルコハク酸無水物
はアンモニアと反応されて、コハク酸イミドを形成する。この特許は、コハク酸イミドが
ジーゼル燃料およびガソリンの両方でも使用可能であるということを開示している。しか
しながら、この特許は、コハク酸イミドが低イオウ燃料組成物で使用可能であるというこ
とを教示していない。事実、この特許は、低イオウ燃料に関しては沈黙している。
【０００４】
【特許文献１】ＥＰ　０　０２０　０３７
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　燃料経済性を改善するもう一つの方法は、エンジン摩擦を低減することである。
【課題を解決するための手段】
【０００６】



(3) JP 2012-193382 A 2012.10.11

10

20

30

40

50

　一つの局面においては、摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置換コハク酸イ
ミドと、低イオウ中間留分燃料を含んでなる低イオウ中間留分燃料組成物が開示されてい
る。
【０００７】
　摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置換コハク酸イミドを含む中間留分燃料
をエンジンに提供することを含んでなる、圧縮エンジンにおける摩擦を改変する方法も開
示されている。
【０００８】
　更には、もう一つの局面においては、摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置
換コハク酸イミドを含む中間留分燃料を車両に提供することを含んでなる、車両における
燃料燃費を改善する方法が開示されている。
【０００９】
　この開示の更なる目的および利点は、次の説明で一部説明され、および／または開示の
実施により習得可能である。この開示の目的および利点は、添付の特許請求の範囲におい
て特に指摘されている要素および組み合わせによって認識および達成されるであろう。
【００１０】
　前出の一般的な説明および次の詳細な説明は両方とも単に例示的かつ、説明的なもので
あり、特許請求される開示に限定されるものでない。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１１】
　この明細書で使用される場合、用語「コハク酸イミド」は、アンモニアとヒドロカルビ
ル置換コハク酸もしくは酸無水物（またはコハク酸アシル化剤のような）の間の反応から
の完結した反応生成物を網羅するという意味であり、生成物がアンモニアと酸無水物部分
の反応または接触から生じるタイプのイミド結合に加えて、アミドおよび／または塩結合
を有する、化合物を網羅するように意図されている。この明細書中では「反応する」とは
、アルキル化に関して、共有結合、イオン結合、塩または他の会合が生成されるがされま
いが、挙げられている成分または薬品のいずれかを接触、暴露または合体させる生成物ま
たは結果の意味である。
【００１２】
　この開示の燃料のヒドロカルビル置換コハク酸イミドはよく知られている。これらは、
初めに所望の分子量のオレフィン系不飽和炭化水素とマレイン酸無水物とを反応させて、
ヒドロカルビル置換コハク酸無水物を形成することにより容易に製造される。約１００℃
から約２５０℃の反応温度を使用することができる。高沸点のオレフィン系不飽和炭化水
素によれば、約２００℃から約２５０℃で良好な結果が得られる。この反応は塩素を添加
することにより促進可能である。コハク酸基が少なくとも４０個の炭素原子を含むヒドロ
カルビル置換基を含有するアルケニルコハク酸イミドは、例えばすべての開示が引用によ
りこの明細書により組み込まれている、米国特許第３，１７２，８９２号；第３，２０２
，６７８号；第３，２１６，９３６号；第３，２１９，６６６号；第３，２５４，０２５
号；第３，２７２，７４６号；第４，２３４，４３５号；第４，６１３，３４１号；およ
び第５，５７５，８２３号で述べられている。
【００１３】
　通常のオレフィンは、限定ではないが、分解ワックスオレフィン、直鎖アルファオレフ
ィン、分岐鎖アルファオレフィン、低級オレフィンのポリマーおよびコポリマーを含む。
このオレフィンは、エチレン、プロピレン、イソブチレンなどのブチレン、１－オクタン
、１－ヘキセン、１－デセンなどから選択可能である。有用なポリマーおよび／またはコ
ポリマーは、限定ではないが、ポリプロピレン、ポリブテン、ポリイソブテン、エチレン
－プロピレンコポリマー、エチレン－イソブチレンコポリマー、プロピレン－イソブチレ
ンコポリマー、エチレン－１－デセンコポリマーなどを含む。
【００１４】
　ヒドロカルビル置換基は、オレフィンターポリマーからも製造されてきた。極めて有用
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な生成物は、エチレン－プロピレン－１，４－ヘキサジエンターポリマーなどのエチレン
－Ｃ３－１２アルファオレフィン－Ｃ５－１２非共役ジエンターポリマー；エチレンプロ
ピレン－１，５－シクロオクタジエンターポリマー；エチレン－プロピレンノルボルネン
ターポリマーなどから製造可能である。
【００１５】
　一つの態様においては、このヒドロカルビル置換基は、ブテンポリマー、例えばイソブ
チレンのポリマーから誘導される。本発明の開示のコハク酸イミド－酸の製造における使
用に好適なポリイソブテンは、一つの態様においては、更に反応性メチルビニリデン異性
体の少なくとも約２０％、例えば少なくとも５０％および更なる例として少なくとも７０
％を占めるポリイソブテンを含む。好適なポリイソブテンは、ＢＦ３触媒を使用して製造
されるものを含む。メチルビニリデン異性体が全組成の大きなパーセントを占めるこのよ
うなポリイソブテンの製造は、開示が引用によりこの明細書により組み込まれている、米
国特許第４，１５２，４９９号および第４，６０５，８０８号で述べられている。
【００１６】
　このヒドロカルビル置換基の分子量は、広範囲にわたって変化することができる。この
ヒドロカルビル基は６００未満の分子量を有することができる。例示の範囲は、ゲルパー
ミエーションクロマトグラフィ（ＧＰＣ）により求めて約１００から約３００の、例えば
約１５０から約２７５の数平均分子量である。このように、主にＣ４－Ｃ３６のヒドロカ
ルビル基がこの明細書中で有用であり、低イオウの中間留分燃料に改善された潤滑性を付
与することにおいて、Ｃ１４－Ｃ１８ヒドロカルビル基がコハク酸イミドにおいて特に有
効である。
【００１７】
　対応する酸ハロゲン化物および低級脂肪族エステルを含む、マレイン酸、フマル酸、リ
ンゴ酸、酒石酸、イタコン酸、イタコン酸無水物、シトラコン酸、シトラコン酸無水物、
メサコン酸、エチルマレイン酸無水物、ジメチルマレイン酸無水物、エチルマレイン酸、
ジメチルマレイン酸、ヘキシルマレイン酸などのマレイン酸無水物以外のカルボン酸反応
物が使用可能である。
【００１８】
　例えば開示が引用によりこの明細書により組み込まれている、米国特許第３，３６１，
６７３号および第３，６７６，０８９号で述べられているように、ポリオレフィンとマレ
イン酸無水物を高温反応させることにより、ヒドロカルビル置換コハク酸無水物が製造さ
れ得る。別法としては、例えば、開示が引用によりこの明細書により組み込まれている、
米国特許第３，１７２，８９２号で述べられているように、塩素化ポリオレフィンとマレ
イン酸無水物とを反応させることにより、置換コハク酸無水物を製造することができる。
例えば、開示が引用によりこの明細書により組み込まれている、米国特許第４，２３４，
４３５号；第５，６２０，４８６号および第５，３９３，３０９号にヒドロカルビル置換
コハク酸無水物の更なる議論を見出すことができる。
【００１９】
　オレフィン不飽和炭化水素に対するマレイン酸無水物のモル比は広く変化することがで
きる。このモル比は、約５：１から約１：５まで、例えば約３：１から約１：３まで変化
することができ、更なる例として反応を強制的に完結されるために、マレイン酸無水物を
化学量論的過剰で使用することができる。未反応のマレイン酸無水物は真空蒸留により除
去可能である。
【００２０】
　一つの態様においては、成分を混合し、反応が起こるのに充分高いが、反応物または生
成物の分解が起こるほど高くない温度まで混合物を加熱することにより、このヒドロカル
ビル置換コハク酸無水物とアンモニアの間の反応を行うことができ、もしくは酸無水物を
反応温度まで加熱し、アンモニアを時間をかけて添加してもよい。有用な温度は約１００
℃から約２５０℃である。反応において形成される水を留去するのに充分な高い温度で反
応を行うことにより、例示の結果を得ることができる。
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【００２１】
　このヒドロカルビル置換コハク酸イミドは、任意の所望の量または有効な量、例えば摩
擦を変成するのに有効な量で中間留分燃料組成物中に存在することができる。ある局面に
おいては、このヒドロカルビル置換コハク酸イミドは、燃料組成物の全重量に対して重量
で約１０ｐｐｍから約５００ｐｐｍの、例えば約２０ｐｐｍから約３００ｐｐｍの、およ
び更なる例として約５０から約１５０ｐｐｍの範囲の量で存在することができる。
【００２２】
　開示されている組成物で使用する中間留分燃料は、限定ではないがジェット燃料、ジー
ゼル燃料およびケロシンを含む。ある局面においては、この燃料は約５０ｐｐｍ未満のイ
オウの低イオウ燃料であり、もう一つの局面においては、この燃料は極低イオウジーゼル
燃料または極低イオウケロシンである。この明細書中の一つの態様においては、「極低イ
オウ」は約１５ｐｐｍまでのイオウ量を意味し、もう一つの態様においては、イオウ量は
約１０ｐｐｍ未満である。ジェット燃料はイオウレベルが比較的かなり高いので慣用的に
は「低イオウ」または「極低イオウ」燃料とみなされないが、本発明の開示はジェット燃
料を網羅する。それにも拘わらず、ジェット燃料もこの明細書中の開示および方法からメ
リットを得ることが見出されており、したがって本発明の開示の目的には、「低イオウ燃
料」および「極低イオウ燃料」はこの明細書中ではイオウ含量に無関係にジェット燃料を
含むものとする。
【００２３】
　本発明の開示の中間留分低イオウ燃料組成物は、他の添加物を含有することができる。
添加物の非限定的な例は、分散剤／洗浄剤、酸化防止剤、高温安定剤、キャリア流体、金
属不活性剤、染料、マーカー、腐食防止剤、生物致死剤、帯電防止添加物、抵抗低減剤、
乳化破壊剤、乳化剤、ヘーズ防止剤、防氷添加物、ノッキング防止添加物、バルブシート
リセッション防止添加物、界面活性剤、他の潤滑性添加物、燃焼改善剤、セタン価改善剤
およびこれらの混合物を含む。
【００２４】
　ある局面においては、摩擦を変成するのに有効な量の開示されているヒドロカルビル置
換コハク酸イミドをエンジンに提供することを含んでなる、圧縮エンジンにおける摩擦を
改変する方法が開示されている。更には、摩擦を変成するのに有効な量のマレイン酸無水
物とアンモニアから誘導されるヒドロカルビル置換コハク酸イミドを含む低イオウ中間留
分燃料を車両のエンジンに提供することを含んでなる、車両における燃料燃費を改善する
方法がこの明細書中に開示されている。当業者ならば、摩擦を変成するのに有効な量のマ
レイン酸無水物とアンモニアから誘導されるヒドロカルビル置換コハク酸イミドを含まな
い中間留分燃料を燃焼するエンジンを使用する車両と比較されるものとして理解されると
いうことを了解するであろう。当業者ならば、車両における摩擦がこのように低減される
にしたがって、燃料燃費および／または燃料経済性は増加することも了解するであろう。
このことは、燃料からエンジンの潤滑剤への本発明のコハク酸イミドの導入、ならびにピ
ストンおよびシリンダー表面上でのコハク酸イミドの直接の摩擦低減効果の両方からのも
のである可能性がある。
【実施例】
【００２５】
アルケニルコハク酸無水物の製造
　オレフィンとマレイン酸無水物をステンレススチール圧力反応器中に入れた。マレイン
酸無水物は３－５％モル過剰（１．０３－１．０５マレイン酸無水物：１オレフィン）で
存在した。反応時のタール化を低減するために少量（～２００ｐｐｍ）の塩化アルミニウ
ムも添加した。この反応器を約６０℃まで加熱して、マレイン酸無水物を融解し、窒素で
パージし、密封した。この反応物を攪拌し、２２５℃まで加熱し、４時間保持した。この
生成物をフラスコに移し、真空下２００℃で１時間加熱して、いかなる未反応マレイン酸
無水物も除去した。
【００２６】
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　製造されたアルケニルコハク酸無水物を攪拌し、窒素パージとディーン・スタルクトラ
ップを備えたフラスコ中で１５０℃まで加熱した。次に、アンモニアをゆっくりとした速
度で注入し、温度を１７２℃まで上げた。反応物が水の生成を停止するまで、アンモニア
注入を続けた。赤外分光法によって、すべての例において、主生成物はアルケニルコハク
酸イミドであるということが示された。
【００２７】
　表１は、開示されているアルケニルコハク酸イミドの製造に上述した方法において使用
されている種々の反応物の説明を提供する。
【００２８】
【表１】

【００２９】
添加物１「１６ＡＳＡ」はＡｌｂｅｍａｒｌｅ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎの商品名であり
、異性化オレフィン（主としてＣ１６）とマレイン酸無水物から製造される。
添加物２はＩｎｎｏｖｅｎｅ　ＬＬＣから入手されるオレフィンを使用した。
添加物３はＣｈｅｖｒｏｎ　Ｐｈｉｌｌｉｐｓから入手されるアルファオレフィンブレン
ドを使用した。
添加物４はＴｅｘａｓ　Ｐｅｔｒｏｃｈｅｍｉｃａｌｓ　Ｉｎｃから入手されるオリゴマ
ーブレンドを使用した。
添加物５はＴｅｘａｓ　Ｐｅｔｒｏｃｈｅｍｉｃａｌｓ　Ｉｎｃから入手されるオリゴマ
ーブレンドを使用した。
添加物６はＩｎｎｏｖｅｎｅ　ＬＬＣから入手されるポリイソブチレンを使用した。
添加物７はＩｎｎｏｖｅｎｅ　ＬＬＣから入手されるポリイソブチレンを使用した。
【００３０】
　上記で製造されたアルケニルコハク酸イミドを使用して、表２中の種々の中間留分燃料
組成物を製造した。次に、この中間留分燃料組成物を高周波往復リグ試験（ＡＳＴＭ　Ｄ
６０７９）にかけ、平均のＨＦＲＲ磨耗傷跡直径を記録した。磨耗傷跡直径が小さいほど
、燃料組成物は潤滑性の改善を呈するということが示された。ＨＦＲＲ試験の結果を表２
に示す。
【００３１】
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【表２】

【００３２】
　表２から判るが、本発明の開示は、ＨＦＲＲリグ試験における低減された磨耗傷跡結果
により証拠付けされるように、低イオウ燃料の改善された潤滑性を提供する。ヒドロカル
ビル基の分子量が増加するにしたがって、潤滑性のメリットは減少する。１００ｐｐｍで
４３５から５０５のＨＦＲＲ磨耗傷跡値において示されるように、オレフィン含量がほぼ
Ｃ１６である場合に、最良の潤滑性の結果が得られた。このように、添加物例１、２およ
び４は、Ｃ１６のピークヒドロカルビル基を有し、試験される種々の燃料において優れた
ＨＦＲＲ磨耗傷跡潤滑性結果を与えた。
【００３３】
　この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、一つの指示対象に明示的
かつ疑いもなく限定される場合を除いて、単数形は複数の指示対象を含むということが特
記される。このように、例えば「酸化防止剤」への参照は、２つ以上の異なる酸化防止剤
を含む。この明細書で使用される場合、用語「含む」およびこの文法的な変形は、非限定
的であって、リスト中の項目を挙げることがリスト化された項目と置換もしくは追加可能
である他の類似の項目を排除することにならないように意図されている。
【００３４】
　この明細書および添付の特許請求の範囲の目的には、特記しない限り、この明細書およ
び添付の特許請求の範囲中で使用される量、パーセントまたは比率および他の数値は、す
べての場合用語「約」により改変されると理解されるべきである。したがって、反対の表
示がない限り、次の明細書および添付の特許請求の範囲で示される数字パラメーターは、
本発明の開示により入手しようとする所望の性質に依って変化することができる近似値で
ある。少なくとも、そして同等物の原則の適用をクレームの範囲に限定する試みとしてで
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はなく、各数値パラメーターは、示された有意な桁の数により、そして通常の丸めの手法
を適用することにより少なくとも解釈されるべきである。
【００３５】
　特別な態様を説明してきたが、現時点では予知されない、あるいは予知不能な代替物、
改変物、変形物、改善物および実質的な同等物が当分野の熟練の出願者または他の当業者
には想起可能である。したがって、出願時および補正可能時の添付の特許請求の範囲は、
すべてのこのような代替物、改変物変形物、改善物および実質的な同等物を包含するよう
に意図されている。
【００３６】
　本発明の主な特徴は、次のとおりである。
【００３７】
　１．摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置換コハク酸イミド；および低イオ
ウ燃料を含んでなる、低イオウ中間留分燃料組成物。
【００３８】
　２．燃料がジーゼル燃料、ケロシンおよびジェット燃料からなる群から選択される、１
に記載の燃料組成物。
【００３９】
　３．ジーゼル燃料が極低イオウジーゼル燃料である、２に記載の燃料組成物。
【００４０】
　４．燃料が極低イオウケロシン燃料である、１に記載の燃料組成物。
【００４１】
　５．ヒドロカルビル置換コハク酸イミドがヒドロカルビル置換コハク酸無水物とアンモ
ニアの接触生成物である、１に記載の燃料組成物。
【００４２】
　６．ヒドロカルビル置換コハク酸無水物が約１０から約３０個の炭素原子を含むオレフ
ィン系不飽和炭化水素とマレイン酸無水物の接触生成物である、５に記載の燃料組成物。
【００４３】
　７．オレフィン系不飽和炭化水素が直鎖もしくは分岐鎖である、６に記載の燃料組成物
。
【００４４】
　８．オレフィン系不飽和炭化水素が約１００から約６００の範囲の数平均分子量を有す
る、６に記載の燃料組成物。
【００４５】
　９．オレフィン系不飽和炭化水素がポリイソブチレンである、６に記載の燃料組成物。
【００４６】
　１０．オレフィン系不飽和炭化水素がＣ１６－１８アルファオレフィンのブレンドを含
んでなる、６に記載の燃料組成物。
【００４７】
　１１．オレフィン系不飽和炭化水素がＣ２０－２４異性化アルファオレフィンのブレン
ドを含んでなる、６に記載の燃料組成物。
【００４８】
　１２．オレフィン系不飽和炭化水素が約Ｃ４－３６の範囲のイソブチレンオリゴマーの
ブレンドを含んでなる、６に記載の燃料組成物。
【００４９】
　１３．摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置換コハク酸イミドを含む中間留
分燃料をエンジンに提供することを含んでなる、圧縮エンジンにおける摩擦を改変する方
法。
【００５０】
　１４．ヒドロカルビル置換コハク酸イミドがヒドロカルビル置換コハク酸無水物とアン
モニアの接触生成物である、１３に記載の方法。
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【００５１】
　１５．ヒドロカルビル置換コハク酸無水物が約１０から約３０個の炭素原子を含むオレ
フィン系不飽和炭化水素とマレイン酸無水物の接触生成物である、１４に記載の方法。
【００５２】
　１６．オレフィン系不飽和炭化水素が直鎖もしくは分岐鎖である、１５に記載の方法。
【００５３】
　１７．オレフィン系不飽和炭化水素が約１００から約６００の範囲の数平均分子量を有
する、１５に記載の方法。
【００５４】
　１８．オレフィン系不飽和炭化水素がポリイソブチレンである、１５に記載の方法。
【００５５】
　１９．オレフィン系不飽和炭化水素がＣ１６－１８アルファオレフィンのブレンドを含
んでなる、１５に記載の方法。
【００５６】
　２０．オレフィン系不飽和炭化水素がＣ２０－２４異性化アルファオレフィンのブレン
ドを含んでなる、１５に記載の方法。
【００５７】
　２１．摩擦を変成するのに有効な量のヒドロカルビル置換コハク酸イミドを含み、ヒド
ロカルビル置換コハク酸イミドがヒドロカルビル置換コハク酸無水物とアンモニアの接触
生成物を含み、ヒドロカルビル置換コハク酸無水物が約１０から約３０個の炭素原子を含
むポリイソブチレンとマレイン酸無水物の接触生成物である低イオウ中間留分燃料を車両
のエンジンに提供することを含んでなる、車両における燃料燃費を改善するための方法。
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