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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　二価フェノール残基と芳香族ジカルボン酸残基とから構成され、下記式（Ｉ）で表され
ることを特徴とするポリアリレート樹脂（Ａ）。
【化１】

［なお、式中、ｌ、ｍおよびｎは、ｌ＋ｍ＋ｎ＝１００（モル％）であって、
ｌ：ｎ＝５０：５０～７０：３０（モル比）かつ（ｌ＋ｎ）：ｍ＝７５：２５～４０：６
０（モル比）をみたす］
【請求項２】
　インへレント粘度が０．５０～１．００であることを特徴とする請求項１記載のポリア
リレート樹脂（Ａ）。
【請求項３】
　請求項１または２に記載のポリアリレート樹脂（Ａ）の製造方法であって、水相とジク
ロロメタン相の２相からなる界面重合法で重合されることを特徴とするポリアリレート樹
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脂（Ａ）の製造方法。
【請求項４】
　請求項１または２記載のポリアリレート樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）とを
、質量比で（Ａ）／（Ｂ）＝９０／１０～３０／７０で配合したものであることを特徴と
するポリアリレート樹脂組成物。
【請求項５】
　請求項４に記載のポリアリレート樹脂組成物を成形してなる成形体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、耐熱性、耐衝撃性に優れるポリアリレート樹脂およびポリアリレート樹脂組
成物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、自動車産業界においては、自動車の燃費向上が最大の課題となっている。このた
め、自動車を構成する材料を軽量化することを目的として、比重の高い金属や無機材料に
替えて、比重の低いプラスチックを自動車部品に応用する試みが盛んに行われている。例
えば、自動車に搭載されるランプカバーやレンズ類等の部品などについて、ガラスからプ
ラスチックへの代替が進んでいる。
　上記のような部品のうち、耐熱変形性の要求が比較的低い部品には、通常、アクリル樹
脂が使用され、耐熱変形性の要求が比較的高い部品にはポリカーボネート樹脂が使用され
ている。しかし、耐熱変形性の要求が高いヘッドライトレンズ、インナーレンズ、フォグ
ライトレンズなどにおいては、アクリル樹脂やポリカーボネート樹脂を使用した場合は、
要求される耐熱性を満足できない場合があった。このような事情から、これらの部品には
、ポリカーボネートに替えて、より耐熱性の高いポリアリレート樹脂の応用が期待されて
いる。
【０００３】
　従来より、ポリアリレート樹脂は、耐熱性が高く、機械的強度や寸法安定性に優れると
いう利点を有し、自動車分野のみならず、電気・電子機器、機械などの分野にも幅広く使
用されてきた。しかしながら、上記耐熱性、機械特性を有するポリアリレート樹脂であっ
ても、ライト光源に近接する場所で用いられた場合、耐熱が不十分となり、大きく変形す
るなどの問題が発生していた。そのため、上記ポリアリレート樹脂よりさらに耐熱性の高
い、ポリエーテルイミドまたはポリエーテルスルホンなどが使用されてきた。
【０００４】
　耐熱性、機械特性をさらに高めたポリアリレート樹脂を得るために、二価フェノール成
分として、ビスフェノールＡ残基にビフェノール残基、フタル酸残基を導入することが試
みられている。しかしながら、界面重合法を用い、前記共重合成分を用いたポリアリレー
ト樹脂を重合することは、反応性の低下をともない、十分に分子量を高めたポリアリレー
ト樹脂とすることはできなかった。
　一方、溶融重合法を用いて、ポリアリレート樹脂を重合することも試みられている（例
えば、特許文献１～３参照）。溶融重合法は溶媒への分散をともなわない重合法であるた
め、界面重合法に比べ優位にポリアリレート樹脂の重合を行うことができたが、分子量の
上昇に伴う溶融粘度の増大、加熱溶融によるポリアリレート樹脂の劣化、またそれに伴う
着色が重合時の操業性、得られるポリアリレート樹脂の品位を低下させ問題となった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開平７－１８８４０５号公報
【特許文献２】特開２００３－２１２９８０号公報
【特許文献３】特開２００５－２２０３１１号公報
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【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明は、耐熱性、耐衝撃性に優れたポリアリレート樹脂を提供することを目的とする
。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明者らは、前記課題を解決するため鋭意研究を重ねた結果、本発明に到達した。
【０００８】
　すなわち、本発明の要旨は下記の通りである。
【０００９】
　（１）二価フェノール残基と芳香族ジカルボン酸残基とから構成され、下記式（Ｉ）で
表されることを特徴とするポリアリレート樹脂（Ａ）。
【化１】

［なお、式中、ｌ、ｍおよびｎは、ｌ＋ｍ＋ｎ＝１００（モル％）であって、
ｌ：ｎ＝５０：５０～７０：３０（モル比）かつ（ｌ＋ｎ）：ｍ＝７５：２５～４０：６
０（モル比）をみたす］
　（２）インへレント粘度が０．５０～１．００であることを特徴とする（１）のポリア
リレート樹脂（Ａ）。
　（３）（１）または（２）のポリアリレート樹脂（Ａ）の製造方法であって、水相とジ
クロロメタン相の２相からなる界面重合法で重合されることを特徴とするポリアリレート
樹脂（Ａ）の製造方法。
　（４）（１）または（２）のポリアリレート樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）
とを、質量比で（Ａ）／（Ｂ）＝９０／１０～３０／７０で配合したものであることを特
徴とするポリアリレート樹脂組成物。
　（５）（４）のポリアリレート樹脂組成物を成形してなる成形体。
 
【発明の効果】
【００１０】
　本発明によれば、耐熱性、耐衝撃性に優れたポリアリレート樹脂が得られる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１１】
　以下、本発明を詳細に説明する。
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）は、二価フェノール残基と芳香族ジカルボン酸残基
とから構成され、下記式（Ｉ）で示される芳香族ポリエステルである。
【００１２】
【化２】

［なお、式中、ｌ、ｍおよびｎは、ｌ＋ｍ＋ｎ＝１００（モル％）であって、
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ｌ：ｎ＝５０：５０～７０：３０（モル比）かつ（ｌ＋ｎ）：ｍ＝７５：２５～４０：６
０（モル比）をみたす］
 
 
 
 
【００１３】
　本発明において、二価フェノール残基単位は、２，２－ビス（４ーヒドロキシフェニル
）プロパン（以下、「ビスフェノールＡ」と略称する場合がある）と、１，１－ビス（４
－ヒドロキシフェニル）－３，３，５－トリメチルシクロヘキサン（以下、「ビスフェノ
ールＴＭＣ」と略称する場合がある）と、４，４－ジヒドロキシ－ビフェニル（以下、「
ビフェノール」）との共重合物である。ビスフェノールＡは、安価な化合物であり、得ら
れたポリアリレート樹脂（Ａ）の機械特性、特に耐衝撃性に優れているという利点がある
。ビスフェノールＴＭＣは、シクロヘキサン環に３個のメチル置換基を有することで、得
られたポリアリレート樹脂（Ａ）の溶剤溶解性および耐熱性を向上させることができる。
さらに、ビフェノールは剛直な構造のため耐熱性および熱間剛性に優れたポリアリレート
樹脂（Ａ）を得ることができる。
【００１４】
　ビスフェノールＡおよびビフェノールの共重合比率は、ビスフェノールＡのモル数をｌ
、ビフェノールのモル数をｎとして、ｌ：ｎ＝５０：５０～７０：３０（モル比）である
ことが必要である。ビスフェノールＡが７０モル％を超えると、得られたポリアリレート
樹脂（Ａ）の溶剤溶解性が著しく悪化し、重合途中で析出したり、溶液が白濁したりして
分子量が十分に上昇しないという問題がある。一方、ビスフェノールＡが５０モル％未満
であると、得られるポリアリレート樹脂（Ａ）の耐衝撃性が劣ることがある。
【００１５】
　（ビスフェノールＡとビフェノールの合計）およびビスフェノールＴＭＣの共重合比率
は、ビスフェノールＡのモル数をｌ、ビスフェノールＴＭＣのモル数をｍ、ビフェノール
のモル数をｎとして、（ｌ＋ｎ）：ｍ＝８０：２０～４０：６０（モル比）であることが
必要であり、７５：２５～４５：５５（モル比）であることが好ましい。ビスフェノール
ＴＭＣが６０モル％を超えると、得られるポリアリレート樹脂（Ａ）の熱間剛性が劣るこ
とがある。一方、ビスフェノールＴＭＣが２０モル％未満であると、ポリアリレート樹脂
（Ａ）の溶剤溶解性が著しく悪化し、重合途中で析出したり、溶液が白濁したりして分子
量が十分に上昇しないという問題がある。
【００１６】
　本発明において、耐熱性、耐衝撃性に優れたポリアリレート樹脂（Ａ）を得るために、
二価フェノール残基単位として、ビスフェノールＡとビフェノールを共重合物することが
必要であるが、その際、ビスフェノールＡとビフェノールの２成分のみを二価フェノール
成分として重合すると、重合途中でのビスフェノールＡ、またはビフェノールの析出の問
題があり難しい。ここで、ビスフェノールＴＭＣを用いることで、ビスフェノールＡとビ
フェノールの溶剤溶解性が高まり、ビスフェノールＡ、ビスフェノールＴＭＣおよびビフ
ェノールの重合反応を速やかに進行させることができる。また、耐熱性、耐衝撃性をバラ
ンスよく高め、速やかに共重合を進行させるためには、上記共重合比率とする必要がある
。
【００１７】
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）を構成するフタル酸残基を得るためのフタル酸とし
ては、例えば、テレフタル酸、イソフタル酸、オルトフタル酸、またはこれらの混合物な
どが挙げられる。なかでも、本発明の構造を有するポリアリレート樹脂（Ａ）を合成する
上で、良好な合成反応を進めるためには、イソフタル酸とテレフタル酸の混合物を用いる
ことが好ましい。テレフタル酸とイソフタル酸の混合比率は、性能バランスの観点から、
モル比で、テレフタル酸／イソフタル酸＝８／２～２／８であることが好ましく、より好
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ましくは７／３～３／７の範囲である。最も好ましいのは、両者の等モル混合物である。
【００１８】
　また、フタル酸の一部を、本発明の効果を阻害しない範囲で、他の脂肪族ジカルボン酸
類で置き換えてもよい。このような脂肪族ジカルボン酸としては、ジカルボキシメチルシ
クロヘキサン、シクロヘキサンジカルボン酸、アジピン酸、セバシン酸、グルタル酸、ド
デカン二酸などが挙げられる。
【００１９】
　本発明において、ポリアリレート樹脂（Ａ）を重合する方法は、界面重合法であること
が好ましい。界面重合法によれば、溶液重合法と比較して反応が速く、イソフタル酸残基
を重合させるための原料であるイソフタル酸ハライドの加水分解を最小限に抑えることが
できるため、高分子量のポリアリレート樹脂（Ａ）を容易に得ることができる。また、界
面重合法は、得られる樹脂に粘度コントロール性、低不純物性を付与しうる重合法である
。以下に、一般的な界面重合法によるポリアリレート樹脂（Ａ）の製造方法を詳述する。
【００２０】
　界面重合は、二価フェノールをアルカリ水溶液に溶解させた水相と、ジカルボン酸残基
を重合させるための原料であるジカルボン酸ハライドを水に不溶の有機溶媒に溶解させた
有機相とを、触媒の存在下で混合することによっておこなわれる。この界面重合の方法は
、Ｗ．Ｍ．ＥＡＲＥＣＫＳＯＮ，Ｊ．Ｐｏｌｙ．Ｓｃｉ．ＸＬ３９９（１９５９）や、特
公昭４０－１９５９号公報などに記載されている。
【００２１】
　本発明における界面重合法について、以下により具体的に説明する。
まず、上記水相として二価フェノールのアルカリ水溶液を調製し、次いで、重合触媒、さ
らに必要に応じて分子量調整剤（末端封止剤）を添加する。さらに、後述の有機相を調整
するための溶媒に、イソフタル酸残基を重合させるための原料であるイソフタル酸ハライ
ドを混合して、有機相を調整する。その後、水相の溶液に有機相の溶液を混合し、２５℃
以下で１～５時間攪拌しながら界面重合反応を行うことによって、高分子量のポリアリレ
ート樹脂（Ａ）を得ることができる。
【００２２】
　アルカリ水溶液を調製するためのアルカリとしては、水酸化ナトリウム、水酸化カリウ
ム等が挙げられる。なかでも、経済的に有利な点および廃液処理の容易な点から水酸化ナ
トリウムが好ましい。
【００２３】
　重合触媒としては、トリメチルアミン、トリエチルアミン、トリ－ｎ－ブチルアミン、
トリヘキシルアミン、トリドデシルアミン、Ｎ，Ｎ－ジメチルシクロヘキシルアミン、ピ
リジン、キノリン、ジメチルアニリン等の第３級アミン；トリメチルベンジルアンモニウ
ムハライド、トリブチルベンジルアンモニウムハライド、トリエチルベンジルアンモニウ
ムハライド、トリブチルベンジルホスホニウムハライド、テトラブチルアンモニウムハラ
イド等の第４級アンモニウム塩；トリメチルベンジルホスホニウムハライド、トリブチル
ベンジルホスホニウムハライド、トリエチルベンジルホスホニウムハライド、テトラブチ
ルホスホニウムハライド、トリフェニルベンジルホスホニウムハライド、テトラフェニル
ホスホニウムハライド等の第４級ホスホニウム塩などが挙げられる。なかでも、反応速度
が速く、イソフタル酸ハライドの加水分解を最小限に抑える観点から、トリブチルアンモ
ニウムハライド、テトラブチルアンモニウムハライド、テトラブチルホスホニウムハライ
ドが好ましい。
【００２４】
　分子量調整剤としては、１官能の化合物が挙げられ、具体的には、フェノール、クレゾ
ール、ｐ－ｔｅｒｔ－ブチルフェノールなどが例示される。なかでも、取扱性の点から、
ｐ－ｔｅｒｔ－ブチルフェノールが好ましい。なお、分子量調整剤は、ポリアリレート樹
脂（Ａ）の重合時に添加されるものである。
【００２５】
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　有機相を得るための溶媒としては、水と相溶せず、かつポリアリレート樹脂（Ａ）を溶
解する溶媒が挙げられる。具体的には、ジクロロメタン、１，２－ジクロロエタン、クロ
ロホルム、四塩化炭素、クロロベンゼン、１，１，２，２－テトラクロロエタン、１，１
，１－トリクロロエタン、ｏ－ジクロロベンゼン、ｍ－ジクロロベンゼン、ｐ－ジクロロ
ベンゼンなどの塩素系溶媒；トルエン、ベンゼン、キシレンなどの芳香族系炭化水素系溶
媒；テトラヒドロフランなどが例示され、なかでも、非引火性で製造設備を防爆仕様にし
なくても取扱性が良好である点ら、ジクロロメタンが好ましい。上記の溶媒に、イソフタ
ル酸ハライドを溶解させて有機相を得ることができる。なお、本発明においては、耐熱変
色性に優れるポリアリレート樹脂（Ａ）を得るため、また、合成反応を効率的に行える点
から、イソフタル酸ハライドが、ジクロロメタンなどの有機相を調整するための溶媒に容
易に溶解可能である。
【００２６】
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）のインへレント粘度（ηｉｎｈ）は、０．５０～１
．００であることが好ましく、より好ましくは、０．５０～０．８０である。インへレン
ト粘度が０．５０未満であると、ポリアリレート樹脂（Ａ）の耐衝撃性が低下する場合が
ある。一方、インへレント粘度が１．００を超えると、溶融粘度が非常に高くなり、射出
成形および押出成形の際に樹脂の流れが悪くなり、実用に耐えられない場合がある。
【００２７】
　本発明において、ポリアリレート樹脂（Ａ）のＩＳＯ １７８に準拠して測定される曲
げ弾性率は２．３ＧＰａ以上であることが好ましい。２．３ＧＰａ未満であると、熱間剛
性が不足することになり、ライト光源の近接する場所に配置した時に、変形が生じる場合
がある。
【００２８】
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）は、ポリカーボネート樹脂（Ｂ）と混合し、ポリア
リレート樹脂組成物としてもよい。ポリカーボネート樹脂（Ｂ）は前記ポリアリレート樹
脂（Ａ）と類似のビスフェノール類残基単位を有するため、ポリアリレート樹脂（Ａ）に
対して良好な相溶性を示すため好ましい。
【００２９】
　本発明で用いるポリカーボネート樹脂（Ｂ）としては、下記一般式（ＩＩ）に示される
ポリカーボネートであることが好ましい。
【００３０】
【化３】

【００３１】
　なお、上記式（ＩＩ）中のＲ１～Ｒ４は水素原子、または炭素数１～４のアルキル基を
示す。また、ｐは３０～５０程度であることが好ましい。
【００３２】
　上記式（ＩＩ）で示されるポリカーボネート樹脂（Ｂ）は、二価フェノール残基とカー
ボネート残基から構成されているポリ炭酸エステル樹脂である。
【００３３】
　ポリカーボネート樹脂（Ｂ）を構成するためのビスフェノール類残基単位を導入するビ
スフェノール類としては、例えば２，２－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパン、２
，２－ビス（３，５－ジブロモ－４－ヒドロキシフェニル）プロパン、２，２－ビス（３
，５－ジメチル－４－ヒドロキシフェニル）プロパン、１，１－ビス（４－ヒドロキシフ
ェニル）シクロヘキサン、１，１－ビス（３，５－ジメチル－４－ヒドロキシフェニル）
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シクロヘキサン、１，１－ビス（４－ヒドロキシフェニル）デカン、１，１－ビス（４－
ヒドロキシフェニル）シクロドデカン、４，４－ジヒドロキシジフェニルエーテル、４，
４'－ジチオジフェノール、４，４’－ジヒドロキシ－３，３'－ジクロロジフェニルエー
テル、４，４'－ジヒドロキシ－２，５－ジヒドロキシジフェニルエーテル等が挙げられ
る。これらは単独で使用してもよいし、あるいは２種類以上混合して使用してもよい。こ
れらの化合物中でも、物性バランスに優れ、ポリアリレート樹脂（Ａ）との相溶性にも優
れる観点から、２，２－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンが最も好ましい。
【００３４】
　本発明のポリカーボネート樹脂（Ｂ）のインへレント粘度は、０．４０～１．００であ
ることが好ましく、より好ましくは、０．４０～０．８０である。インへレント粘度が０
．４０未満であると、ポリアリレート樹脂（Ａ）と混合させて樹脂組成物としたときに、
ポリアリレート樹脂（Ａ）の耐衝撃性が低下する場合がある。一方、インへレント粘度が
１．００を超えると、溶融粘度が非常に高くなり、射出成形および押出成形の際に樹脂の
流れが悪くなり、実用に耐えられない場合がある。ポリアリレート樹脂（Ａ）とポリカー
ボネート樹脂（Ｂ）の相溶性のためには、ポリアリレート樹脂（Ａ）とポリカーボネート
樹脂（Ｂ）のインヘレント粘度の差は小さい方がよく、例えば、その差は０．１～０．２
の範囲内であることが好ましい。インヘレント粘度の差が小さく、十分に相溶化された本
発明のポリアリレート樹脂組成物は、より高い衝撃強度を得ることができる。
【００３５】
　ポリアリレート樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）の混合割合としては、質量比
で、（Ａ）／（Ｂ）＝９０／１０～３０／７０であることが好ましく、さらに好ましくは
９０／１０～４０／６０であり、特に好ましくは９０／１０～５０／５０の範囲である。
上記混合割合が３０／７０を下回ると、得られるポリアリレート樹脂組成物の耐熱性が低
く、成形体とした時に熱変形しやすくなる場合がある。
【００３６】
　本発明のポリアリレート樹脂組成物のシャルピー衝撃強度は、５ｋＪ／ｍ２以上である
ことが好ましく、１０ｋＪ／ｍ２以上であることがより好ましい。
【００３７】
　本発明のポリアリレート樹脂組成物の荷重たわみ温度（荷重：１．８ＭＰａ）は、２０
０℃以上であることが好ましく、２１０℃以上であることがより好ましい。
【００３８】
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）またはポリアリレート樹脂組成物は耐熱性が高く、
また加工温度も高いため、加工に際してはポリアリレート樹脂（Ａ）に含まれる水分率を
１００ｐｐｍ以下にするまで、十分に乾燥して用いることが好ましい。１００ｐｐｍ以上
であると、加工時にポリアリレート樹脂（Ａ）に含まれる水分により、ポリアリレート樹
脂（Ａ）が加水分解により分子量低下を起こして、必要な機械特性が得られない。なお、
本発明においては、水分率を測定する方法としては、加熱減量法、カールフィッシャー法
などが挙げられる。
【００３９】
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）またはポリアリレート樹脂組成物は、任意の方法で
各種成形品に成形することができる。成形方法は特に制限されず、通常の射出成形法、押
出成形法、圧縮成形法、溶融キャスティング法などが用いられる。上記の中でも、耐熱性
と機械特性を生かした各種形状の成形体の加工が容易な点で、射出成形法を好ましく用い
ることができる。射出成形における成形条件としては、特に限定されないが、シリンダー
温度が３００～３４０℃であり、金型温度が８０～１２０℃であることが好ましい。
【００４０】
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）またはポリアリレート樹脂組成物には、成形体とし
たときの耐熱変色性をさらに向上させる観点から、ヒンダードアミン系光安定剤を含有さ
せてもよい。ヒンダードアミン系光安定剤の含有量は、特に制限されず、適宜の量を用い
ることができる。
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【００４１】
　本発明のポリアリレート樹脂（Ａ）またはポリアリレート樹脂組成物には、成形体の耐
熱変色性が低下しない範囲内で、紫外線吸収剤、ブルーイング剤、難燃剤、帯電防止剤、
滑剤等の各種添加剤を添加してもよい。
【００４２】
　このようにして得られたポリアリレート樹脂組成物は、耐熱性、耐衝撃性に優れるため
、耐熱性、耐衝撃性の抑制要求度の高い成形体用途で用いることができる。特に、耐熱性
、耐衝撃性を生かした、自動車部品用途で好適に用いられる。
【００４３】
　ポリアリレート樹脂（Ａ）を成形してなる成形体の具体例としては、薄型テレビ、パソ
コン、携帯電話、モバイル機器等のディスプレー周り、筐体等の電化製品用樹脂部品、ヘ
ッドライト、ランプのリフレクター等の自動車用外装樹脂部品、インストルメントパネル
周りの各種照明、表示灯、警告灯のほか、天井、足周り、ドアサイドの室内灯等の自動車
用内装樹脂部品が挙げられる。
【実施例】
【００４４】
　以下、実施例により本発明を具体的に説明するが、本発明はこれらの実施例により限定
されるものではない。
【００４５】
１．原料
【００４６】
（１）芳香族ジカルボン酸ハライド
・ＴＰＣ：テレフタル酸クロライド（イハラニッケイ化学工業社製テレフタロイルクロラ
イド）
・ＩＰＣ：イソフタル酸クロライド（イハラニッケイ化学工業社製イソフタロイルクロラ
イド）
【００４７】
（２）二価フェノール
・ＢＰＡ：ビスフェノールＡ［２，２－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパン］（三
井化学社製ビスフェノールＡ）
・ＢＰＴＭＣ：ビスフェノールＴＭＣ［ビスフェノール３，３，５－トリメチルシクロヘ
キサン］（本州化学工業社製ＢｉｓＰ－ＴＭＣ）
・ＢＰ：ビフェノール［４，４－ジヒドロキシ－ビフェニル］（本州化学工業社製ビフェ
ノール）
・ＢＰＡＰ：ビスフェノールＡＰ［４，４’－（１－フェニルエチリデン）ジフェノール
］（本州化学工業社製ＢｉｓＰ－ＡＰ）
・ＢＰＺ：ビスフェノールＺ［４，４’－シクロへキサン－１，１－ジイルジフェノール
］（本州化学工業社製Ｂｉｓ－Ｚ）
【００４８】
（３）ポリカーボネート樹脂
・Ｑ－１：（住友ダウ社製カリバー２００－３）、インヘレント粘度０．６３９
・Ｑ－２：（住友ダウ社製カリバー２００－１３）、インヘレント粘度０．４９２
・Ｑ－３：（住友ダウ社製カリバー２００－３０）、インヘレント粘度０．４４０
【００４９】
２．試験方法
　実施例中の各種の特性値については以下のようにして測定、評価を行った。
【００５０】
（１）インへレント粘度
　１，１，２，２－テトラクロロエタンを溶媒とし、該溶媒中に実施例および比較例で得
られたポリアリレート樹脂（Ａ）を濃度１ｇ／ｄｌで溶解させて溶液を得た。温度２５℃
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の条件で、溶媒の粘度［η］および溶液の粘度［η０］を測定し、下記式によりインヘレ
ント粘度を算出した。
（インヘレント粘度）＝η／η０

【００５１】
（２）ポリアリレート樹脂（Ａ）の重合性
　界面重合後のポリマー液と、界面重合法により得られたポリアリレート樹脂（Ａ）を目
視で観察し、その重合性を以下の基準で評価した。
○：界面重合後のポリマー液が透明であり、かつポリマー液から分離乾燥させたポリアリ
レート樹脂（Ａ）がトリクロロメタンに溶解する。
△：界面重合後のポリマー液が白濁しており、かつポリマー液から分離乾燥させたポリア
リレート樹脂（Ａ）がトリクロロメタンに溶解する。
×：界面重合後のポリマー液が白濁しており、かつポリマー液から分離乾燥させたポリア
リレート樹脂（Ａ）がトリクロロメタンに溶解しない。
【００５２】
（３）水分率
　実施例および比較例で得られたポリアリレート樹脂（Ａ）またはポリアリレート樹脂組
成物から作製されたペレット３．０ｇを、水分気化装置（三菱化学製ＣＡ－０２型）中で
１８０℃に加熱して水分を蒸発させ、微量水分測定装置（三菱化学製ＶＡ－０２型）にて
、カールフィッシャー試薬を用いた電量滴定法により蒸発水分量を測定して求めた。
【００５３】
（４）曲げ弾性率
　ＩＳＯ１７８に準拠して測定した。
【００５４】
（５）シャルピー衝撃強度
　上述の射出成形機を用いて、実施例および比較例で得られたポリアリレート樹脂（Ａ）
またはポリアリレート樹脂組成物から、ＩＳＯ準拠の試験片を所定の成形条件で成形し、
ＩＳＯ　１７９－１に準拠して測定した。
【００５５】
（６）荷重たわみ温度
　上述の射出成形機を用いて、実施例および比較例で得られたポリアリレート樹脂（Ａ）
またはポリアリレート樹脂組成物から、ＩＳＯ準拠の試験片を所定の成形条件で成形し、
ＩＳＯ  ７５－１に準拠して、荷重１．８ＭＰａでの荷重たわみ温度を測定した。
【００５６】
製造例１
　攪拌容器を備えた反応容器中に、二価フェノール残基として、２，２－ビス（４ーヒド
ロキシフェニル）プロパン８．１ｋｇ（３６モル）、１，１－ビス（４－ヒドロキシフェ
ニル）－３，３，５－トリメチルシクロヘキサン８．３ｋｇ（２７モル）、４，４－ジヒ
ドロキシ－ビフェニル５．０ｋｇ（２７モル）、分子量調整剤としてｐ－ｔｅｒｔ－ブチ
ルフェノール（以下、ＰＴＢＰと略称する場合がある）（ＤＩＣ社製ＰＴＢＰ）６７０ｇ
（４．４モル）、アルカリとして水酸化ナトリウム（東ソー社製）８．６ｋｇ（２１３モ
ル）、重合触媒としてベンジル－トリ－ｎ－ブチルアンモニウムクロライド（以下、ＢＴ
ＢＡＣと略称する場合がある）（ライオンアクゾ社製ＢＴＢＡＣ－５０）３７３ｇ、ハイ
ドロサルアフィトナトリウム（以下、ＳＨＳと略称する場合がある）（ＢＡＳＦ社製）１
０７ｇを注入し、さらに反応容器中に水４００Ｌを注入して溶解し、水相とした。
　さらに、別の反応容器中で、ジクロロメチレン（トクヤマ社製メチレンクロライド）２
４０Ｌに、ミックスフタル酸クロライド（イハラニッケイ化学工業社製ＭＰＣ；テレフタ
ル酸／イソフタル酸＝５０／５０（質量％））１８．６ｋｇ（９１モル）を溶解し、有機
相とした。この有機相を、既に攪拌している水相に強攪拌下で添加し、温度を１５℃に保
って２時間重合反応を行った。この後、攪拌を停止し、デカンテーションにより水相と有
機相を分離した。水相を除去した有機相に、純水４００Ｌと酢酸１００ｍＬを添加して反
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応を停止し、さらに１５℃で３０分間攪拌した。この有機相を純水で５回洗浄し、該有機
相をヘキサン４００Ｌ中に添加してポリマーを沈殿させた。沈殿したポリマーを有機相か
ら分離し、次いで乾燥させて、ポリアリレート樹脂（Ｐ－１）を得た。得られたポリアリ
レート樹脂（Ｐ－１）について１Ｈ－ＮＭＲ（日本電子社製ＥＣＡ５００　ＮＭＲ）を用
いて組成分析を行ったところ、二価フェノール残基とフタル酸残基の重合比率は１：１で
あり、二価フェノール残基とフタル酸残基の混合比率と同一であることが確認された。そ
の結果を表１に示す。
【００５７】
【表１】

【００５８】
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製造例２～１９
　表１に示す配合に従い、製造例１と同様にして、ポリアリレート樹脂（Ｐ－２）～（Ｐ
－１９）を得た。
【００５９】
　製造例１０、１１については、本発明で規定の二価フェノール成分の内、ＢＰＡの配合
比率が規定を大きく超えたため、重合性が低く、低分子量成分が多く、不完全な重合であ
った。さらに、製造例１０、１１については、ポリアリレート樹脂の採取ができなかった
ため、評価で用いることができなかった。
【００６０】
実施例１
　製造例１で得られたポリアリレート樹脂（Ｐ－１）を、上述の射出成形機を用いて、シ
リンダー温度３４０～３６０℃、金型温度１２０℃にて、厚み２ｍｍ、長さ７０ｍｍ、幅
４０ｍｍの成形体を作製し、評価に付した。その評価結果を表２に示す。
【００６１】
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【表２】

【００６２】
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実施例２～９
　ポリアリレート樹脂の種類を変えた以外は、実施例１と同様にして成形体を作製し、評
価に付した。その評価結果を表２に示す。
【００６３】
実施例１０
　二軸押出機（東芝機械社製ＴＥＭ－４１ＳＳ型）を用いて、製造例で得られたポリアリ
レート樹脂（Ｐ－１）とポリカーボネート樹脂（Ｑ－１）を、（Ｐ－１）／（Ｑ－１）＝
９０／１０（質量比）の混合比率で、シリンダー温度３００～３４０℃、スクリュー回転
３００ｒｐｍ、吐出量５０ｋｇ／ｈの条件で溶融混練を行った。その後、ストランド状に
押し出して、冷却した後、カッティングして、ポリアリレート樹脂組成物を得た。
　得られたポリアリレート樹脂組成物を、上述の射出成形機を用いて、シリンダー温度３
００～３４０℃、金型温度１００℃にて、厚み２ｍｍ、長さ７０ｍｍ、幅４０ｍｍの成形
体を作製し、評価に付した。その評価結果を表３に示す。
【００６４】
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【表３】

【００６５】
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実施例１１～１９
　ポリアリレート樹脂とポリカーボネート樹脂の種類、およびポリアリレート樹脂とポリ
カーボネート樹脂の混合比率を変えた以外は、実施例８と同様にして成形体を作製し、評
価に付した。その評価結果を表３に示す。
【００６６】
比較例１～９
　ポリアリレート樹脂（Ｐ－１２）～（Ｐ－２０）について、実施例１と同様にして成形
体を作製し、評価に付した。その評価結果を表４に示す。
【００６７】
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【表４】

【００６８】
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　実施例１～７は、所定の配合にしたがったため、耐熱性、耐衝撃性に優れるポリアリレ
ート樹脂とすることができた。
【００６９】
　実施例８～１７は、所定の配合にしたがったため、耐熱性、耐衝撃性に優れるポリアリ
レート樹脂組成物とすることができた。
【００７０】
　比較例１は、共重合成分としてビフェノールを用いなかったため、耐熱性が劣っていた
。
【００７１】
　比較例２は、ビスフェノールＴＭＣの配合が過少で、重合性が低く、耐衝撃性が劣って
いた。
【００７２】
　比較例３、４は、ビスフェノールＡの配合が過少で、ビフェノールの配合が過多であっ
たため、重合性が低く、曲げ弾性率、耐衝撃性が大きく劣った。
【００７３】
  比較例５は、ビスフェノールＡの配合が過少であったため、耐衝撃性が劣っていた。
【００７４】
  比較例６は、ビスフェノールＴＭＣの配合が過多で、ビスフェノールＡ、ビフェノール
ともに過少であったため、耐衝撃性、耐熱性が劣っていた。
【００７５】
　比較例７は、ビフェノールに代えて、ビスフェノールＺを用いため、重合性が低く、耐
熱性が劣った。
【００７６】
　比較例８は、ビスフェノールＴＭＣを用いず、ビフェノールに代えて、ビスフェノール
Ｚを用いため、重合性が低く、比較例７に比べ、耐熱性がさらに劣った。
【００７７】
　比較例９は、ビスフェノールＴＭＣを用いず、ビフェノールに代えて、ビスフェノール
ＡＰを用いため、耐衝撃性が大きく劣った。
 
 
 
 
 
 
 
 



(18) JP 5749621 B2 2015.7.15

10

フロントページの続き

(56)参考文献  特開２０１１－１４４３０４（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平０２－２３３７２０（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１１－０６８７９８（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平１０－０１７６５８（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平０９－１３６９４６（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０８Ｇ６３／００－６４／４２
              Ｃ０８Ｋ３／００－１３／０８
              Ｃ０８Ｌ１／００－１０１／１４
              ＣＡ／ＲＥＧＩＳＴＲＹ（ＳＴＮ）


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	overflow

