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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
（Ａ）非晶性樹脂を５０を超え９５重量部以下含む熱可塑性樹脂１００重量部に対し、（
Ｂ）炭素繊維１～２２０重量部を配合してなる樹脂組成物からなる成形品の表面に、（Ｃ
）加飾用フィルムとして、厚みが３～２００μｍであり、延伸倍率が１．５～４．０倍で
ある二軸延伸フィルムが密接に一体化していることを特徴とする加飾成形品。
【請求項２】
上記（Ｃ）加飾用フィルムの厚みが３～１００μｍであることを特徴とする請求項１記載
の加飾成形品。
【請求項３】
上記（Ｃ）加飾用フィルムがポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレート
、ナイロン、アクリル、およびポリカーボネートから選ばれる樹脂からなるフィルムであ
ることを特徴とする請求項１または２記載の加飾成形品。
【請求項４】
上記（Ａ）熱可塑性樹脂が、非晶性樹脂とその他熱可塑性樹脂からなり、構造周期０．０
０１～１μｍの両相連続構造、または粒子間距離０．００１～１μｍの分散構造を有する
ことをすることを特徴とする請求項１～３のいずれか記載の加飾成形品。
【請求項５】
上記（Ａ）熱可塑性樹脂の非晶性樹脂がポリカーボネートであり、その他熱可塑性樹脂が
ポリブチレンテレフタレートであることを特徴とする請求項１～４のいずれか記載の加飾
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成形品。
【請求項６】
上記（Ｂ）炭素繊維の比弾性率が１０００００～４０００００ｃｍであり、かつ熱膨張係
数が－１．３～０．０×１０－６／℃であることを特徴とする請求項１～５のいずれか記
載の加飾成形品。
【請求項７】
上記樹脂組成物に、炭素繊維以外の無機充填材を配合することを特徴とする請求項１～６
のいずれか記載の加飾成形品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は樹脂組成物からなる成形品の表面にフィルムを一体化させた加飾成形品に関し
、特に成形収縮性に優れ、剛性、軽量化表面外観品質に優れた主に自動車内外装部品など
の用途に好適に用いられる加飾成形品に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　近年、環境意識の高まりにより自動車内外装部品などで、ＣＯ２削減、軽量化、溶剤レ
ス塗装、メッキ代替、さらには塗装レスなどの要望が高まり、高剛性、軽量化を両立する
ため、炭素繊維で強化することが提案されている。しかしながら炭素繊維を使用すること
で表面凹凸が大きくなり、表面外観品質を良好にするためフィルム加飾による隠蔽は困難
である。
【０００３】
　そのような中、フィルム加飾成形品としていくつかの提案がされている。例えば、繊維
含有溶融樹脂と繊維非含有樹脂と加飾フィルムの組み合わせによる加飾成形品が提案され
ている（特許文献１参照）。しかし、この提案の加飾成形品では、表面外観品質は優れて
いるものの、異なる樹脂を複数回射出するため、工程時間を要すると共に、繊維非含有樹
脂の存在が物性の低下につながり問題である。
【０００４】
　また、結晶性熱可塑性ポリマーと非晶性熱可塑性ポリマーからなる樹脂組成物について
、寸法安定性、衝撃強度に優れた樹脂射出成形品、殊に強化フィラーで強化された射出成
形品に関する提案がなされているが（特許文献２参照）、これらの樹脂はエラストマー成
分を含有しているため線膨張係数が高く、フィルムインサート、インモールド成形が可能
との記載がなされているが、実際にフィルムと一体化させた場合に、繊維との成形収縮差
が大きくなるため、樹脂表面の凹凸をフィルムで隠蔽することは困難である。また、結晶
性樹脂成分が非晶性樹脂成分に対して同等量含まれ、成形収縮性の低い結晶性ポリマーが
多く含有することにより強化繊維との成形収縮差が大きくなるため、樹脂表面の凹凸をフ
ィルムで隠蔽することは困難と考えられる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特許４０６０９６６号公報
【特許文献２】特開２００７－６９６２２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明の目的は上記の従来技術の問題を背景になされたものであり、剛性、軽量化を達
成しつつ、かつ表面特性や装飾性に優れた樹脂組成物とフィルムの加飾成形品を提供する
ことにある。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
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　本発明は、以下の構成を有する。すなわち、
（１）（Ａ）非晶性樹脂を５０を超え９５重量部以下含む熱可塑性樹脂１００重量部に対
し、（Ｂ）炭素繊維１～２２０重量部を配合してなる樹脂組成物からなる成形品の表面に
、（Ｃ）加飾用フィルムとして、厚みが３～２００μｍであり、延伸倍率が１．５～４．
０倍である二軸延伸フィルムが密接に一体化していることを特徴とする加飾成形品。
（２）上記（Ｃ）加飾用フィルムの厚みが３～１００μｍであることを特徴とする（１）
記載の加飾成形品。
（３）上記（Ｃ）加飾用フィルムがポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタ
レート、ナイロン、アクリル、およびポリカーボネートから選ばれる樹脂からなるフィル
ムであることを特徴とする（１）または（２）記載の加飾成形品。
（４）上記（Ａ）熱可塑性樹脂が、非晶性樹脂とその他熱可塑性樹脂からなり、構造周期
０．００１～１μｍの両相連続構造、または粒子間距離０．００１～１μｍの分散構造を
有することをすることを特徴とする（１）～（３）のいずれか記載の加飾成形品。
（５）上記（Ａ）熱可塑性樹脂の非晶性樹脂がポリカーボネートであり、その他熱可塑性
樹脂がポリブチレンテレフタレートであることを特徴とする（１）～（４）のいずれか記
載の加飾成形品。
（６）上記（Ｂ）炭素繊維の比弾性率が１０００００～４０００００ｃｍであり、かつ熱
膨張係数が－１．３～０．０×１０－６／℃であることを特徴とする（１）～（５）のい
ずれか記載の加飾成形品。
（７）上記樹脂組成物に、炭素繊維以外の無機充填材を配合することを特徴とする（１）
～（６）のいずれか記載の加飾成形品。
【発明の効果】
【０００８】
　本発明は樹脂組成物からなる成形品の表面にフィルムを一体化させた加飾成形品に関し
、特に成形収縮性に優れ、剛性、軽量化表面外観品質に優れていることから主に自動車内
外装部品などの用途に好適に用いることができる。
【図面の簡単な説明】
【０００９】
【図１】実施例、比較例で評価した加飾成形品の形状を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００１０】
　まず本発明である加飾成形品を構成する熱可塑性樹脂組成物について述べる。本発明で
用いられる（Ａ）熱可塑性樹脂には非晶性樹脂が５０を超え９５重量部以下配合されてい
ることが必要である。上記の非晶性樹脂として、一般的に熱可塑性を有するものであれば
特に制限されないが、そのガラス転移温度が１ ０ ０ ℃ 以上であるものが好ましく、１
 ２ ０ ℃ 以上がより好ましい。かかる熱的性質を有することにより高い寸法安定性が達
成できる。一方、成形加工性を考慮するとガラス転移温度は２ ５ ０ ℃ 以下が好ましく
、２ ０ ０ ℃ 以下が更に好ましい。尚、かかるガラス転移温度は、Ｊ Ｉ Ｓ 　Ｋ ７ 
１ ２ １ に準拠し、Ｄ Ｓ Ｃ 装置を用いて室温から２ ０ ℃ ／ ｍ ｉ ｎ の昇温速度
により昇温して測定された値である。尚、上記ガラス転移温度は全体として把握される温
度であり、例えば非晶性樹脂としてポリフェニレンエーテルおよびポリスチレンが含まれ
る場合は、かかるポリマーアロイにおけるガラス転移温度をいう。かかる非晶性樹脂とし
ては、例えば芳香族ポリカーボネート、ポリフェニレンエーテル、ポリアリレート、アク
リロニトリル－スチレン共重合（ＡＳ）樹脂、アクリロニトリル－ブタジエン－スチレン
共重合（ＡＢＳ）樹脂、アクリロニトリル－エチレン－スチレン共重合（ＡＥＳ）樹脂、
アクリルゴム－アクリロニトリル－スチレン共重合（ＡＡＳ）樹脂、アクリロニトリル－
塩素化ポリエチレン－スチレン共重合（ＡＣＳ）樹脂などのスチレン系ポリマー、ポリエ
ーテルスルホン、および環状ポリオレフィンなどを挙げることができる。
【００１１】
　その中でも芳香族ポリカーボネート、ポリフェニレンエーテル、ポリアリレート、およ
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びスチレン系ポリマーから選択される少なくとも１ 種の非晶性熱可塑性ポリマーがより
好ましく挙げられる。芳香族ポリカーボネートは良好な耐衝撃性を有する。ポリフェニレ
ンエーテルはガラス転移温度が高く寸法安定性の点で有利である一方、ポリスチレンなど
との相溶性に優れ、広範な特性制御が可能である。ポリアリレートは耐衝撃性とガラス転
移温度の特性において、芳香族ポリカーボネートとポリフェニレンエーテルとの中間的な
性質を有している。スチレン系ポリマーは良好な成形加工性を有し、上記の非晶性ポリマ
ーとの相溶性が良好である。特に好ましくは耐衝撃性の点で芳香族ポリカーボネートであ
る。
【００１２】
　次に本発明に用いられる（Ａ）熱可塑性樹脂には上記の非晶性樹脂の他に結晶性樹脂を
配合する。その結晶性樹脂として、ガラス転移温度が２０℃以上である重合体あるいはそ
の共重合体が好ましく用いられる。かかる結晶性樹脂としては例えばポリエチレンテレフ
タレート（ＰＥＴ）、ポリプロピレンテレフタレート（ＰＰＴ）、ポリブチレンテレフタ
レート（ＰＢＴ）、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）などのポリエステル、ナイロン
６（ＰＡ６）、ナイロン６６（ＰＡ６６）などのポリアミド、ポリアミドイミド（ＰＡＩ
）、ポリスルホン（ＰＳＦ）、ポリアセタール（ＰＯＭ）、ポリフェニレンスルフィド（
ＰＰＳ）、ポリエーテルイミド（ＰＥＩ）、ポリエーテルスルホン（ＰＥＳ）、ポリエー
テルケトン（ＰＥＫ）やこれらのブレンド、アロイ系などが挙げられるが、その中でも特
にポリブチレンテレフタレートが好ましい。
【００１３】
　本発明の（Ａ）熱可塑性樹脂としては芳香族ポリカーボネートとポリブチレンテレフタ
レートのポリマーアロイ材が好適に用いられる。
【００１４】
　本発明である加飾成形品の（Ａ）熱可塑性樹脂中の非晶性樹脂として好適に用いられる
芳香族ポリカーボネート樹脂とは、ビスフェノールＡ、つまり２，２’－ビス（４－ヒド
ロキシフェニル）プロパン、４，４’－ジヒドロキシジフェニルアルカンあるいは４，４
’－ジヒドロキシジフェニルスルホン、４，４’－ジヒドロキシジフェニルエーテルから
選ばれた１種以上を主原料とするものが好ましく挙げられ、なかでもビスフェノールＡ、
つまり２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料として製造されたも
のが好ましい。具体的には、上記ビスフェノールＡなどをジヒドロキシ成分として用い、
エステル交換法あるいはホスゲン法により得られたポリカーボネート樹脂であることが好
ましい。さらに、ビスフェノールＡの一部、好ましくは１０モル％以下を、４，４’－ジ
ヒドロキシジフェニルアルカンあるいは４，４’－ジヒドロキシジフェニルスルホン、４
，４’－ジヒドロキシジフェニルエーテルなどで置換したものも好ましく用いられる。
【００１５】
　上記ポリカーボネート樹脂は、優れた耐衝撃性と成形性の観点から、好ましい粘度平均
分子量（Ｍｖ）としては１００００～６００００、より好ましくは２００００～５０００
０、さらに好ましくは３００００～４５０００である。ここで、粘度平均分子量（Ｍｖ）
は、ポリカーボネート樹脂を塩化メチレンに溶解し、２０℃での塩化メチレン溶液の極限
粘度〔η〕を測定して、
〔η〕＝１．２３×１０－４× Ｍｖ0.83
より、算出した値である。
【００１６】
　ポリカーボネートに代表される非晶性樹脂の配合量は、（Ａ）熱可塑性樹脂の合計１０
０重量部に対し、５０重量部を超え９５重量部以下であることが必要である。より好まし
くは５５～８５重量部であり、さらに好ましくは６０～８０重量部である。５０重量部以
下の場合には、耐衝撃性が著しく低下し、かつ（Ａ）熱可塑性樹脂、および強化フィラー
との線膨張係数差、および成形収縮による体積変化量差が大きくなるため、熱可塑性樹脂
組成物表面の凹凸をフィルムにて隠蔽することが困難であり不適である。また９５重量部
よりも多い場合は、熱可塑性樹脂組成物の成形時の流動性が著しく低下する傾向があるた
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め不適である。
【００１７】
　また、本発明である加飾成形品の（Ａ）熱可塑性樹脂中の結晶性樹脂として好適に用い
られるポリブチレンテレフタレート樹脂とは、テレフタル酸あるいはそのエステル形成性
誘導体と１，４－ブタンジオールあるいはそのエステル形成性誘導体とを主成分とし重縮
合反応によって得られる重合体であって、特性を損なわない範囲において共重合成分を含
んでも良い。
【００１８】
　これら重合体および共重合体の好ましい例としては、ポリブチレンテレフタレート、ポ
リブチレン（テレフタレート／イソフタレート）、ポリブチレン（テレフタレート／アジ
ペート）、ポリブチレン（テレフタレート／セバケート）、ポリブチレン（テレフタレー
ト／デカンジカルボキシレート）、ポリブチレン（テレフタレート／ナフタレート）ポリ
（ブチレン／エチレン）テレフタレート等が挙げられ、単独で用いても２種以上混合して
用いても良い。
【００１９】
　またこれら重合体および共重合体は、成形性、機械的特性の観点からｏ－クロロフェノ
ール溶媒を用いて２５℃で測定したときの固有粘度が０．３６～１．６０、特に０．５２
～１．５０の範囲にあるものが好適であり、さらには０．６０～１．４０の範囲にあるも
のが最も好ましい。
【００２０】
　ポリブチレンテレフタレート樹脂に代表される結晶性樹脂の配合量は、（Ａ）熱可塑性
樹脂の合計１００重量部に対し、５重量部以上５０重量部未満であることが必要である。
より好ましくは１５～４５重量部であり、さらに好ましくは２０～４０重量部である。５
重量部未満の場合には、耐衝撃性が低下する傾向がある。また５０重量部以上の場合には
、結晶性樹脂配合による線膨張係数、および成形収縮による体積変化量が大きくなる傾向
があり、フィルムと一体化させた場合に加飾成形品の表面外観が悪くなるため好ましくな
い。
【００２１】
　本発明においては、（Ａ）熱可塑性樹脂の非晶性樹脂とその他結晶性樹脂のポリマーア
ロイが構造周期０．００１～１μｍ、または粒子間距離０．００１～１μｍの分散構造を
有する両相連続構造を有することが好ましい。
【００２２】
　かかる構造周期をもつ樹脂組成物を得るためには、非晶性樹脂とその他結晶性樹脂が一
旦相溶解し、後述のスピノーダル分解によって構造形成せしめることが好ましい。さらに
この構造形成の実現のためには、非晶性樹脂とその他結晶性樹脂が、後述の部分相溶系や
、剪断場依存型相溶解・相分解する系や、反応誘発型相分解する系であることが好ましい
。
【００２３】
　一般に、２成分の樹脂からなるポリマーアロイには、相溶系、非相溶系および半相溶系
がある。相溶系は、平衡状態である非剪断下において、ガラス転移温度以上、熱分解温度
以下の実用的な温度の全領域において相溶な系である。非相溶系は、相溶系とは逆に、全
領域で非相溶となる系である。半相溶系は、ある特定の温度および組成の領域で相溶し、
別の領域で非相溶となる系である。さらにこの半相溶系には、その相分離状態の条件によ
ってスピノーダル分解によって相分離するものと、核生成と成長によって相分離するもの
がある。
【００２４】
　さらに３成分以上からなるポリマーアロイの場合は、３成分以上のいずれもが相溶する
系、３成分以上のいずれもが非相溶である系、２成分以上のある相溶した相と、残りの１
成分以上の相が非相溶な系、２成分が部分相溶系で、残りの成分がこの２成分からなる部
分相溶系に分配される系などがある。　本発明においては、非晶性樹脂とその他結晶性樹
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脂以外の３成分以上からなるポリマーアロイの場合、３成分目が、非晶性樹脂とその他結
晶性樹脂の少なくともいずれかに分配される系であることが好ましい。この場合ポリマー
アロイの構造は、２成分からなる非相溶系の構造と同等になる。以下２成分の樹脂からな
るポリマーアロイで代表して説明する。
【００２５】
　スピノーダル分解による相分離とは、異なる２成分の樹脂組成および温度に対する相図
においてスピノーダル曲線の内側の不安定状態で生じる相分離のことを指し、また核生成
と成長による相分離とは、該相図においてバイノーダル曲線の内側であり、かつスピノー
ダル曲線の外側の準安定状態で生じる相分離のことを指す。
【００２６】
　かかるスピノーダル曲線とは、組成および温度に対して、異なる２成分の樹脂を混合し
た場合、相溶した場合の自由エネルギーと相溶しない２相における自由エネルギーの合計
との差（ΔＧｍｉｘ）を濃度（φ）で二回偏微分したもの（∂２ΔＧｍｉｘ／∂φ２）が
０となる曲線のことであり、またスピノーダル曲線の内側では、∂２ΔＧｍｉｘ／∂φ２
＜０の不安定状態であり、外側では∂２ΔＧｍｉｘ／∂φ２＞０である。
【００２７】
　またかかるバイノーダル曲線とは、組成および温度に対して、系が相溶する領域と相分
離する領域の境界の曲線のことである。
【００２８】
　ここで本発明における相溶する場合とは、分子レベルで均一に混合している状態のこと
であり、具体的には異なる２成分の樹脂を主成分とする相がいずれも０．００１μｍ以上
の相構造を形成していない場合を指し、また、非相溶の場合とは、相溶状態でない場合の
ことであり、すなわち異なる２成分の樹脂を主成分とする相が互いに０．００１μｍ以上
の相構造を形成している状態のことを指す。相溶するか否かは、例えばＰｏｌｙｍｅｒ　
Ａｌｌｏｙｓａｎｄ　Ｂｌｅｎｄｓ，Ｌｅｓｚｅｋ Ａ Ｕｔｒａｃｋｉ, ｈａｎｓｅｒＰ
ｕｂｌｉｓｈｅｒｓ，Ｍｕｎｉｃｈ Ｖｉｅｍａ Ｎｅｗ Ｙｏｒｋ，Ｐ６４に記載の様に
、電子顕微鏡、示差走査熱量計（ＤＳＣ）、その他種々の方法によって判断することがで
きる。
【００２９】
　詳細な理論によると、スピノーダル分解では、一旦相溶領域の温度で均一に相溶した混
合系の温度を、不安定領域の温度まで急速にした場合、系は共存組成に向けて急速に相分
離を開始する。その際濃度は一定の波長に単色化され、構造周期（Λｍ）で両分離相が共
に連続して規則正しく絡み合った両相連続構造を形成する。この両相連続構造形成後、そ
の構造周期を一定に保ったまま、両相の濃度差のみが増大する過程をスピノーダル分解の
初期過程と呼ぶ。
【００３０】
　さらに上述のスピノーダル分解の初期過程における構造周期（Λｍ）は熱力学的に下式
のような関係がある。
Λｍ～［│Ｔｓ－Ｔ│／Ｔｓ］－１／２（ここでＴｓはスピノーダル曲線上の温度）
【００３１】
　スピノーダル分解では、この様な初期過程を経た後、波長の増大と濃度差の増大が同時
に生じる中期過程、濃度差が共存組成に達した後、波長の増大が自己相似的に生じる後期
過程を経て、最終的には巨視的な２相に分離するまで進行するが、本発明で規定する構造
を得るには、この最終的に巨視的な２相に分離する前の所望の構造周期に到達した段階で
構造を固定すればよい。
【００３２】
　また中期過程から後期過程にかける波長の増大過程において、組成や界面張力の影響に
よっては、片方の相の連続性が途切れ、上述の両相連続構造から分散構造に変化する場合
もある。この場合には所望の粒子間距離に到達した段階で構造を固定すればよい。
【００３３】
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　本発明でいう、両相連続構造とは、混合する樹脂の両成分がそれぞれ連続相を形成し、
互いに三次元的に絡み合った構造を指す。この両相連続構造の模式図は、例えば「ポリマ
ーアロイ基礎と応用（第２版）（第１０．１章）」（高分子学会編：東京化学同人）に記
載されている。
【００３４】
　また、本発明にいう分散構造とは、片方の樹脂成分が主成分であるマトリックスの中に
、もう片方の樹脂成分が主成分である粒子が点在している、いわゆる海島構造のことをさ
す。
【００３５】
　本発明の（Ａ）熱可塑性樹脂は、構造周期０．００１～１μｍの範囲の両相連続構造、
または粒子間距離０．００１～１μｍの範囲の分散構造に構造制御されたものである必要
がある。構造周期０．００１～０．５μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．
００１～０．５μｍの範囲の分散構造に制御することが好ましく、さらには、構造周期０
．００５～０．２μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．００５～０．２μｍ
の範囲の分散構造に制御することがより好ましい。
【００３６】
　構造周期０．００１μｍ未満、あるいは粒子間距離０．００１μｍ未満の場合、耐熱性
などの特性が低下することがあり、構造周期１μｍを超える場合、または粒子間距離１μ
ｍを超える場合においては、落球衝撃強度が低下し、線膨張係数が大きくなることがある
。
【００３７】
　一方、上述の準安定領域での相分離である核生成と成長では、その初期から海島構造で
ある分散構造が形成されてしまい、それが成長するため、本発明の様な規則正しく並んだ
構造周期０．００１～１μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．００１～１μ
ｍの範囲の分散構造を形成させることは困難である。
【００３８】
　上記スピノーダル分解を実現させるためには、各熱可塑性樹脂を相溶状態とした後、ス
ピノーダル曲線の内側の不安定状態とすることが必要である。
【００３９】
　まずこの２成分以上からなる樹脂で相溶状態を実現する方法としては、共通溶媒に溶解
後、この溶液から噴霧乾燥、凍結乾燥、非溶媒物質中の凝固、溶媒蒸発によるフィルム生
成等の方法により得られる溶媒キャスト法や、部分相溶系を、相溶条件下で溶融混練によ
る溶融混練法が挙げられる。中でも溶媒を用いないドライプロセスである溶融混練による
相溶化が、実用上好ましく用いられる。
【００４０】
　溶融混練により相溶化させるには通常の押出機が用いられるが、２軸押出機を用いるこ
とが好ましい。また、樹脂の組み合わせによっては射出成形機の可塑化工程で相溶化でき
る場合もある。相溶化のための温度は、部分相溶系の樹脂が相溶する条件である必要があ
る。
【００４１】
　次に上記溶融混練により相溶状態とした樹脂組成物をスピノーダル曲線の内側の不安定
状態として、スピノーダル分解せしめるに際し、不安定状態とするための温度、その他の
条件は、樹脂の組み合わせによっても異なり一概にはいえないが、相図に基づき、簡単な
予備実験をすることにより設定することができる。
【００４２】
　スピノーダル分解による構造生成物を固定化する方法としては、急冷等による短時間で
相分離相の一方または両方の成分の構造固定や、一方が熱硬化する成分である場合、熱硬
化性成分の相が反応によって自由に運動できなくなることを利用した構造固定や、さらに
一方が結晶性樹脂である場合、結晶性樹脂相を結晶化によって自由に運動できなくなるこ
とを利用した構造固定が挙げられる。
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【００４３】
　本発明の（Ａ）熱可塑性樹脂において非晶樹脂である芳香族ポリカーボネート樹脂とそ
の他結晶性樹脂であるポリエステル樹脂とを上記スピノーダル分解により相分離させて本
発明の熱可塑性樹脂組成物とするには、前述したように部分相溶系や、剪断場依存型相溶
解・相分解する系や、反応誘発型相分解する系である樹脂を組み合わせることが好ましい
。
【００４４】
　一般に部分相溶系には、同一組成において低温側で相溶しやすくなる低温相溶型相図を
有するものや、逆に高温側で相溶しやすくなる高温相溶型相図を有するものが知られてい
る。この低温相溶型相図における相溶と非相溶の分岐温度で最も低い温度を、下限臨界共
溶温度（ｌｏｗｅｒ　ｃｒｉｔｉｃａｌ　ｓｏｌｕｔｉｏｎ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ略
してＬＣＳＴ）と呼び、高温相溶型相図における相溶と非相溶の分岐温度で最も高い温度
を、上限臨界共溶温度（ｕｐｐｅｒ　ｃｒｉｔｏｉｃａｌ　ｓｏｌｕｔｉｏｎ　ｔｅｍｐ
ｅｒａｔｕｒｅ略してＵＣＳＴ)と呼ぶ。
【００４５】
　部分相溶系を用いて相溶状態となった２成分以上の樹脂は、低温相溶型相図の場合、Ｌ
ＣＳＴ以上の温度かつスピノーダル曲線の内側の温度にすることで、また高温相溶型相図
の場合、ＵＣＳＴ以下の温度かつスピノーダル曲線の内側の温度にすることでスピノーダ
ル分解を行わせることができる。
【００４６】
　またこの部分相溶系によるスピノーダル分解の他に、非相溶系においても溶融混練によ
ってスピノーダル分解を誘発すること、例えば溶融混練時等の剪断下で一旦相溶し、非剪
断下で再度不安定状態となり相分解するいわゆる剪断場依存型相溶解・相分解によっても
スピノーダル分解による相分離が可能であり、この場合においても、部分相溶系の場合と
同じくスピノーダル分解様式で分解が進行し規則的な両相連続構造を有する。さらにこの
剪断場依存型相溶解・相分解は、スピノーダル曲線が剪断場により変化し、不安定状態領
域が拡大するため、スピノーダル曲線が変化しない部分相溶系の温度変化による方法に比
べて、その同じ温度変化幅においても実質的な過冷却度（│Ｔｓ－Ｔ│）が大きくなり、
その結果、上述の関係式におけるスピノーダル分解の初期過程における構造周期を小さく
することが容易となるためより好ましく用いられる。かかる溶融混練時の剪断下により相
溶化させるには、通常の押出機が用いられるが、２軸押出機を用いることが好ましい。ま
た、樹脂の組み合わせによっては射出成形機の可塑化工程で相溶化できる場合もある。こ
の場合における相溶化のための温度、初期過程を形成させるための熱処理温度、および初
期過程から構造発展させる熱処理温度や、その他の条件は、樹脂の組み合わせによっても
異なり一概にはいえないが、種々の剪断条件下での相図に基づき、簡単な予備実験をする
ことにより条件を設定することができる。また上記射出成形機の可塑化工程での相溶化を
確実に実現させる方法として、予め２軸押出機で溶融混練し相溶化させ、吐出後氷水中な
どで急冷し相溶化状態で構造を固定させたものを用いて射出成形する方法などが好ましい
例として挙げられる。
【００４７】
　また、本発明を構成する熱可塑性樹脂組成物に、さらにポリマーアロイを構成する成分
を含むブロックコポリマーやグラフトコポリマーやランダムコポリマーなどのコポリマー
である第３成分を添加することは、相分解した相間における界面の自由エネルギーを低下
させるため、両相連続構造における構造周期や、分散構造における分散粒子間距離の制御
を容易にするため好ましく用いられる。この場合通常、かかるコポリマーなどの第３成分
は、それを除く２成分の樹脂からなるポリマーアロイの各相に分配されるため、２成分の
樹脂からなるポリマーアロイ同様に取り扱うことができる。
【００４８】
　本発明の（Ａ）熱可塑性樹脂は非晶性樹脂とその他結晶性樹脂とが、構造周期０．００
１～１．０μｍの両相連続構造、または粒子間距離０．００１～１μｍの分散構造である



(9) JP 5299092 B2 2013.9.25

10

20

30

40

50

ことが好ましく、その測定法としてはヨウ素染色法により非晶成分を染色後、超薄切片を
切り出したサンプルについて、透過型電子顕微鏡にて観察し、構造の観察が可能な箇所を
任意で１００箇所選び出し、それぞれの構造周期または粒子間距離を測定した上で、平均
値を計算して得られる。
【００４９】
　スピノーダル分解を実現させるためには、２成分以上の樹脂を、一旦相溶状態とした後
、スピノーダル曲線の内側の不安定状態とすることが必要である。一般的な半相溶系にお
けるスピノーダル分解においては、相溶条件下で溶融混練後、非相溶域に温度ジャンプさ
せることによって、スピノーダル分解を生じさせ得る。一方、上記剪断場依存型スピノー
ダル分解においては、非相溶系において、溶融混練時の剪断速度１００～１００００ｓｅ
ｃ－１の範囲の剪断下で相溶化しているため、非剪断下とすることのみでスピノーダル分
解を生じさせ得る。
【００５０】
　本発明の非晶性樹脂とその他結晶性樹脂とを配合してなるポリマーアロイは、上記剪断
場依存型スピノーダル分解に属し、溶融混練時の剪断速度１００～１００００ｓｅｃ－１
の範囲の剪断下で相溶化するため、非剪断下とすることのみでスピノーダル分解を生じさ
せ得る。なお、上記において剪断速度は、例えば平行円盤型剪断賦与装置を用いる場合、
所定の温度に加熱し溶融状態とした樹脂を平行円盤間に投入し、中心からの距離（ｒ）、
平行円盤間の間隔（ｈ）、回転の角速度（ω）から、ω×ｒ／ｈとして求めることが可能
である。
【００５１】
　かかるポリマーアロイの具体的な製造方法としては、上記剪断場依存型スピノーダル分
解を利用する方法が好ましい例として挙げられ、溶融混練時の相溶化を実現させる方法と
して、非晶性樹脂とその他結晶性樹脂とを、２軸押出機のニーディングゾーンにおいて、
高剪断応力下で溶融混練する方法が好ましい方法として挙げられる。
【００５２】
　かかる２軸押出機を用いる場合、ニーディングブロックを多用したスクリューアレンジ
にしたり、樹脂温度を下げたり、スクリュー回転数を高くしたり、使用ポリマーの粘度を
上げることによってより高剪断応力状態を形成することにより、適宜調節することができ
る。
【００５３】
　かかる両相連続構造、もしくは分散構造を得るためには、ポリブチレンテレフタレート
樹脂とポリカーボネート樹脂のエステル交換反応により生成するブロック共重合体の生成
量を制御することが重要であり、そのためにはポリブチレンテレフタレート樹脂に含まれ
るエステル交換反応触媒を失活させることが必要である。本発明では、ポリブチレンテレ
フタレート樹脂に含まれるエステル交換反応触媒を失活させる添加剤として、エステル交
換防止剤を配合する。エステル交換防止剤としては、ポリブチレンテレフタレート樹脂に
含まれるエステル交換反応触媒を失活する化合物であれば特に制限なく用いることができ
るが、ホスファイト系化合物やホスフェート系化合物が好ましく用いられる。
【００５４】
　ホスファイト系化合物の具体例としては、ビス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル）ペ
ンタエリスリトールジホスファイト、トリス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル）ホスフ
ァイト、ビス（２，４，６－トリ－ｔ－ブチルフェニル）ペンタエリスリトールジホスフ
ァイト、ジステアリルペンタエリスリトールジホスファイト、およびテトラキス（２，４
－ジ－ｔ－ブチルフェニル）－４，４’－ビフェニレンジホスファイトなどが挙げられる
。
【００５５】
　また、ホスフェート系化合物としては、下記一般式（１）
Ｏ＝Ｐ（ＯＲ）ｎ（ＯＨ）３－ｎ　　　・・・（１）
（式中、Ｒは炭素数１～３０のアルキル基であり、ｎは１あるいは２である）で表される
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化合物が挙げられる。
【００５６】
　具体的には、モノ－あるいはジ－メチルアシッドホスフェート、モノ－あるいはジ－エ
チルアシッドホスフェート、モノ－あるいはジ－ブチルアシッドホスフェート、ジ－２－
エチルヘキシルホスフェート、モノ－あるいはジ－ラウリルアシッドホスフェート、モノ
－あるいはジ－ステアリルアシッドホスフェート、モノ－あるいはジ－オレイルアシッド
ホスフェートなどが挙げられる。好ましくは、モノ－あるいはジ－ステアリルアシッドホ
スフェートである。これらホスフェート系化合物は単独あるいは２種以上を併用して用い
られる。
【００５７】
　ホスフェート系化合物は、ホスファイト系化合物よりも、エステル交換反応触媒の失活
速度が速いため、より好ましく用いられる。
【００５８】
　また、エステル交換防止剤の添加量は、ポリブチレンテレフタレート樹脂に含まれるエ
ステル交換触媒の量によって変化させることが必要であり、通常ポリブチレンテレフタレ
ート樹脂１００重量部に対して、０．００１重量部以上１重量部以下配合することが好ま
しい。
【００５９】
　本発明で用いる（Ｂ）炭素繊維はチョップドタイプを用いることが好ましく、アクリロ
ニトリル系、ピッチ系などの公知の炭素繊維が使用できる。また、チョップド炭素繊維の
前駆体である炭素繊維ストランドのフィラメント数は１,０００～１５０,０００本が好ま
しい。フィラメント数が１,０００本未満であると、製造コストが上昇し、１５０,０００
本を越えると製造コストが上昇するとともに、生産工程における安定性が大きく損なわれ
ることがある。ただし、（Ｂ）炭素繊維の形態はチョップドタイプに限定されず、長繊維
状タイプのものも使用することができ、マット、織物、編物の形でも使用することが可能
である。また、強化繊維の配列構造は単一方向、２方向、ランダム方向などが挙げられる
。
【００６０】
　本発明で用いる（Ｂ）炭素繊維は比弾性率の値が１０００００～４０００００ｃｍであ
り、かつ線膨張係数が－１．３～０．０×１０－6／℃であることが好ましい。比弾性率
は公知の手法で測定された炭素繊維の引張弾性率と密度の値において引張弾性率を密度で
割ることにより算出される。また、線膨張係数も公知の手法により測定することが可能で
ある。１０００００ｃｍ以下では高剛性、軽量化の両立は困難であるため好ましくない。
また線膨張係数は－１．３×１０－6／℃以下では樹脂との間の線膨張係数による体積変
化量差が大きくなることで樹脂表面の凹凸が大きくなり、表面品位が悪くなるため好まし
くなく、また０以上では樹脂組成物全体の線膨張係数が増大し寸法安定性が悪くなるため
好ましくない。
【００６１】
　また本発明で用いる（Ｂ）炭素繊維のサイジング剤にはエポキシ樹脂、ウレタン変性エ
ポキシ樹脂、エポキシ変性ウレタン樹脂、フェノール樹脂、ポリアミド樹脂、ポリカーボ
ネート樹脂、ポリイミド樹脂、ポリエーテルイミド樹脂、ビスマレイミド樹脂、ポリサル
ホン樹脂、ポリエーテルサルホン樹脂、ポリビニルピロリドン樹脂、ポリアクリル樹脂、
及びポリウレタン樹脂からなる群から選ばれる少なくとも１種の樹脂成分からなるもので
ある。本発明では、かかる樹脂成分の中でも、エポキシ樹脂とポリウレタン樹脂を含むも
のが、汎用性の観点からサイジング剤として好適に用いられる。エポキシ樹脂としては、
アミン、フェノール、又は炭素炭素二重結合から選ばれる官能基を有する化合物を前駆体
とするエポキシ樹脂が挙げられる。
【００６２】
　アミンを官能基として有する化合物を前駆体とするエポキシ樹脂の具体例としては、テ
トラグリシジルジアミンジフェニルメタン、トリグリシジル－ｐ－アミノフェノール、ト
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リグリシジル－ｍ－アミノフェール、及びトリグリシジルアミノクレゾールからなる群か
ら選ばれる少なくとも１種のエポキシ樹脂が挙げられる。
【００６３】
　フェノールを官能基として有する化合物を前駆体とするエポキシ樹脂の具体例としては
、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂、ビスフェノール
Ｓ型エポキシ樹脂、フェノールノボラック型エボキシ樹脂、クレゾールノボラック型エポ
キシ樹脂、及びレゾルシノール型エポキシ樹脂からなる群から選ばれる少なくとも１種の
エポキシ樹脂が挙げられる。
【００６４】
　炭素炭素二重結合を有する化合物を前駆体とするエポキシ樹脂の具体例としては、グリ
シジルメタクリレートなどが挙げられる。
【００６５】
　また、エポキシ樹脂は、室温２５℃、１気圧で液体状のエポキシ樹脂と、室温２５℃、
１気圧で固体状のエポキシ樹脂を併用するのが好ましい。
【００６６】
　また、本発明で用いる（Ｂ）炭素繊維のストランドにサイジング剤を付与し、さらにチ
ョップド炭素繊維とする方法としては、例えば特公昭６２－９５４１号公報におけるガラ
ス繊維チョップドストランドで採用されている方法や、例えば特開昭６２－２４４６０６
号公報や、特開平５－２６１７２９号公報などの方法を適用することができる。
【００６７】
　具体的には、先ず、サイジング剤としてのエマルジョン液の付着率が、ストランド重量
１００重量％に対して３５重量％前後になるように、炭素繊維ストランドに付与し、次に
、炭素繊維ストランドをロービングカッターによりカットしてチョップド炭素繊維とし、
その後、振動乾燥機で１５０～２８０℃の条件で乾燥処理する方法である。ここで、カッ
トする際の炭素繊維ストランドは、切断容易化のため、ガイドや張力規制によって、その
幅が５０００～２００００デニール／mm幅になるよう調整するのが好ましい。 その他、
振動、乾燥処理の温度、風速、乾燥時間などの諸条件は、炭素繊維の種類や使用する設備
に応じて適宜調整することにより、サイジング剤の付着率を、繊維束の重量１００重量％
に対して１．５～３．５重量％とすることができるようになり、好ましい。サイジング剤
の付着率が１．５重量％未満であると、流動性が低下することがある。サイジング剤の付
着率が３．５重量％を越えると、成形体内部において、チョップド炭素繊維の分散性が低
下し、成形体の物性が悪化することがある。
【００６８】
　また本発明で用いる（Ｂ）炭素繊維の配合量としては、（Ａ）非晶性樹脂が５０を超え
、９５重量部以下を含む熱可塑性樹脂１００重量部に対し1～２２０重量部であり、５～
１００重量部が好ましく、さらに１０～５０重量部がより好ましい。１重量部未満の場合
、剛性、軽量化を達成することが困難であるため好ましくなく、また２２０重量部を超え
て用いる場合はフィルムと一体化させた加飾成形品の表面外観が悪くなるため好ましくな
い。
【００６９】
　また、本発明の樹脂組成物には、（Ｂ）炭素繊維以外の無機充填材を配合することがで
きる。本発明で用いる無機充填材としては、板状、棒状、球状などの非繊維状の無機充填
材や繊維状または針状の無機充填材など特に制限はない。非繊維状無機充填材としてはワ
ラステナイト、ゼオライト、セリサイト、カオリン、マイカ、クレー、パイロフィライト
、ベントナイト、アスベスト、タルク、アルミナシリケートなどの珪酸塩、アルミナ、酸
化珪素、酸化マグネシウム、酸化ジルコニウム、酸化チタン、酸化鉄などの金属化合物、
炭酸カルシウム、炭酸マグネシウム、ドロマイトなどの炭酸塩、硫酸カルシウム、硫酸バ
リウムなどの硫酸塩、水酸化マグネシウム、水酸化カルシウム、水酸化アルミニウムなど
の水酸化物、ガラスビーズ、セラミックビーズ、窒化ホウ素、炭化珪素およびシリカなど
の充填材が挙げられ、これらは中空であってもよく、さらにはこれら充填材を２種類以上
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併用することも可能である。これらのうち特に好ましい充填材は、タルク、ワラステナイ
トである。また、繊維状または針状の無機充填材としてはガラス繊維、チタン酸カリウイ
スカ、酸化亜鉛ウイスカ、繊維状炭酸カルシウム、繊維状ワラステナイトなどが挙げられ
、これら充填材を二種以上併用することも可能である。これらのうち特に好ましい充填材
はタルク、ワラステナイト、繊維状炭酸カルシウム、繊維状ワラステナイトが挙げられる
が、繊維状の無機充填材は、成形品表面への浮きが目立ち安く、外観不良の原因となりや
すいため、優れた外観を得るためには、無機充填材として非繊維状の無機充填材であるタ
ルクを用いることが特に好ましい。
【００７０】
　無機充填材の添加量には特に制限がないが、（Ａ）非晶性樹脂が５０を超え９５重量部
以下を含む熱可塑性樹脂１００重量部に対し、５重量部以上５０重量部以下とすることが
好ましい。５重量部以上の場合には、線膨張係数の低減効果が発揮され好ましい。また、
５０重量部以下とすることで、耐衝撃性の低下を抑制することができる。
【００７１】
　また、これらの無機充填材は公知のカップリング剤で予備処理して使用することも可能
である。かかるカップリング剤としては、イソシアネート系化合物、有機シラン系化合物
、有機チタネート系化合物、有機ボラン系化合物、エポキシ化合物などが挙げられる。
【００７２】
　カップリング剤として好ましいのは、有機シラン系化合物（シランカップリング剤）で
あり、その具体例としては、γ－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、γ－グリシ
ドキシプロピルトリエトキシシシラン、β－（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などのエポキシ基含有アルコキシシラン化合物、γ－メルカプトプロ
ピルトリメトキシシラン、γ－メルカプトプロピルトリエトキシシランなどのメルカプト
基含有アルコキシシラン化合物、γ－ウレイドプロピルトリエトキシシラン、γ－ウレイ
ドプロピルトリメトキシシシラン、γ－（２－ウレイドエチル）アミノプロピルトリメト
キシシランなどのウレイド基含有アルコキシシラン化合物、γ－イソシアナトプロピルト
リエトキシシラン、γ－イソシアナトプロピルトリメトキシシラン、γ－イソシアナトプ
ロピルメチルジメトキシシラン、γ－イソシアナトプロピルメチルジエトキシシラン、γ
－イソシアナトプロピルエチルジメトキシシラン、γ－イソシアナトプロピルエチルジエ
トキシシラン、γ－イソシアナトプロピルトリクロロシランなどのイソシアナト基含有ア
ルコキシシラン化合物、γ－（２－アミノエチル）アミノプロピルメチルジメトキシシラ
ン、γ－（２－アミノエチル）アミノプロピルトリメトキシシラン、γ－アミノプロピル
トリメトキシシランなどのアミノ基含有アルコキシシラン化合物、γ－ヒドロキシプロピ
ルトリメトキシシラン、γ－ヒドロキシプロピルトリエトキシシランなどの水酸基含有ア
ルコキシシラン化合物、γ－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン、ビニルトリメ
トキシシラン、Ｎ－β－（Ｎ－ビニルベンジルアミノエチル）－γ－アミノプロピルトリ
メトキシシラン・塩酸塩等の炭素炭素不飽和基含有アルコキシシラン化合物などが挙げら
れる。特に、炭素炭素不飽和基含有アルコキシシラン化合物が好ましく用いられる。これ
らシランカップリング剤は単独で用いても、２種類以上を併用して用いても良い。
【００７３】
　また本発明には種々のタイプの有機酸を使用することができ、例えば、炭素数６～３０
の脂肪酸が挙げられ、カプリル酸、カプリン酸、ラウリン酸、パルミチン酸、ステアリン
酸、アラキジン酸、無水マレイン酸、酸変性のシロキサンなどが代表的な化合物として例
示される。とりわけ無水マレイン酸、カプリン酸が好適に用いられる。
【００７４】
　有機酸の配合量は、添加効果と流動性の点から、（Ａ）非晶性樹脂が５０を超え、９５
重量部以下を含む熱可塑性樹脂１００重量部に対し、０．００１～５重量部であり、０．
００５～２重量部であることが好ましく、０．０５～１重量部であることがより好ましい
。有機酸の配合量が０．００１重量部以上配合することで溶融安定性の向上効果が発現す
るため好ましく、５重量部以下とすることで流動性、耐衝撃性を確保することができるた



(13) JP 5299092 B2 2013.9.25

10

20

30

40

50

め好ましい。
【００７５】
　このように無機充填材と有機酸とを所定量添加することにより、溶融安定性が向上し、
耐衝撃性および外観に優れた成形品を得ることができる。有機酸が塩基性無機充填材中の
アルカリ成分を中和し、（Ａ）非晶性樹脂が５０を超え、９５重量部以下を含む熱可塑性
樹脂の加水分解を抑制することによるものと考えられる。
【００７６】
　さらに、本発明では耐衝撃改良材を配合することができる。用いられる耐衝撃性改良材
としては、ガラス転移温度が２０℃以下、より好ましくは０℃以下、さらに好ましくは－
１０℃以下である重合体あるいはその共重合体が用いられる。ガラス転移温度は、周波数
１Ｈｚ、昇温速度２℃／分、引張モードで粘弾性測定を行い、その損失弾性率のピークト
ップ温度から求めることができる。具体的には、ポリエチレン、ポリプロプレン、エチレ
ン／プロピレン共重合体、酸変性エチレン／プロピレン共重合体、エチレン／プロピレン
／非共役ジエン共重合体、酸変性エチレン／プロピレン／非共役ジエン共重合体、エチレ
ン／ブテン－１共重合体、酸変性エチレン／ブテン－１共重合体、エチレン／アクリル酸
共重合体およびそのアルカリ金属塩（いわゆるアイオノマー）、エチレン／グリシジルア
クリレート共重合体、エチレン／アクリル酸アルキルエステル共重合体（たとえば、エチ
レン／アクリル酸エチル共重合体、エチレン／アクリル酸ブチル共重合体）、ジエンゴム
（たとえばポリブタジエン、ポリイソプレン、ポリクロロプレン）およびジエンとビニル
単量体との共重合体（たとえばスチレン／ブタジエンランダム共重合体、スチレン／ブタ
ジエンブロック共重合体、スチレン／ブタジエン／スチレンブロック共重合体、スチレン
／イソプレンランダム共重合体、スチレン／イソプレンブロック共重合体、スチレン／イ
ソプレン／スチレンブロック共重合体）、スチレン／エチレン／ブチレン／スチレン共重
合体、メチルメタクリレート／ブタジエン／スチレン共重合体、メチルメタクリレート／
アクリロニトリル／ブタジエン／スチレン共重合体、アクリロニトリル／スチレン共重合
体、アクリロニトリル／ブタジエン／スチレン共重合体、ポリイソブチレンおよびイソブ
チレンとブタジエン又はイソプレンとの共重合体、天然ゴム、チオコールゴム、多硫化ゴ
ム、アクリルゴム、ポリウレタンゴム、ポリエーテルゴム、エピクロロヒドリンゴムなど
が挙げられる。
【００７７】
　本発明の効果を損なわない範囲で各種添加剤、例えば酸化防止剤や耐熱安定剤、耐候剤
（レゾルシノール系、サリシレート系、ベンゾトリアゾール系、ベンゾフェノン系、ヒン
ダードアミン系等）、離型剤及び滑剤（脂肪族アルコール、脂肪族アミド、脂肪族ビスア
ミド、ビス尿素及びポリエチレンワックス等）、顔料（硫化カドミウム、フタロシアニン
、カーボンブラック等）、染料（ニグロシン、アニリンブラック等）、可塑剤（ｐ－オキ
シ安息香酸オクチル、Ｎ－ブチルベンゼンスルホンアミド等）、帯電防止剤（アルキルサ
ルフェート型アニオン系帯電防止剤、４級アンモニウム塩型カチオン系帯電防止剤、ポリ
オキシエチレンソルビタンモノステアレートのような非イオン系帯電防止剤、ベタイン系
両性帯電防止剤等）を任意の時点で添加することができる。
【００７８】
　特にポリカーボネート樹脂は熱劣化しやすく、成形時に、その熱劣化により生じた低分
子化合物がガス化して成形品に膨れが発生することがあるため、酸化防止剤の添加は有効
である。酸化防止剤としては、フェノール系、硫黄系、リン系化合物などが挙げられる。
【００７９】
　フェノール系酸化防止剤としては、２，４－ジメチル－６－ｔ－ブチルフェノール、２
，６－ジ－ｔ－ブチルフェノール、２，６－ジ－ｔ－ブチル－ｐ－クレゾール、２，６－
ジ－ｔ－ブチル－４－エチルフェノール、４，４’－ブチリデンビス（６－ｔ－ブチル－
３－メチルフェノール）、２，２’－メチレン－ビス（４－メチル－６－ｔ－ブチルフェ
ノール)、２，２’－メチレン－ビス（４－エチル－６－ｔ－ブチルフェノール)、オクタ
デシル－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
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、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、１，１，３－トリス（２－メチル－４－ヒドロキシ－５－ジ－ｔ
－ブチルフェニル）ブタン、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、トリエチレングリコール－ビス[３－（３－ｔ－ブチル－５－メチ
ル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオネート]、１，６－ヘキサンジオール－ビス[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] 、２，４－ビス
－（ｎ－オクチルチオ）－６－（４－ヒドロキシ－３，５－ジ－ｔ－ブチルアニリノ）－
１，３，５－トリアジン、２，２－チオ－ジエチレンビス[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]、Ｎ，Ｎ’－ヘキサメチレン－ビス（３，
５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシヒドロシンナミド）、３，５－ジ－ｔ－ブチル－４
－ヒドロキシベンジルフォスフォネート－ジエチルエステル、１，３，５－トリメチル－
２，４，６－トリス（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシベンジル）ベンゼン、２
，４－ビス[（オクチルチオ）メチル]－ｏ－クレゾール、イソオクチル－３－（３，５－
ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオネートなどが挙げられる。
【００８０】
　硫黄系酸化防止剤としては、ジラウリルチオジプロピオネート、ジミリスチルチオジプ
ロピオネート、ジステアリルチオジプロピオネート、ジトリデシルチオジプロピオネート
、ペンタエリトリチル（３－ラウリルチオプロピオネート）、２－メルカプトベンズイミ
ダゾールなどが挙げられる。
【００８１】
　またリン系酸化防止剤としては、トリフェニルフォスファイト、トリオクタデシルフォ
スファイト、トリスノニルフェニルフォスファイト、トリラウリルトリチオフォスファイ
ト、ビス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル）ペンタエリスリトール－ジフォスファイト
、ビス（３－メチル－１，５－ジ－ｔ－ブチルフェニル）ペンタエリスリトール－ジフォ
スファイト、トリス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル）フォスファイト、ジステアリル
ペンタエリスリトールジフォスファイトがあり、好ましくはビス（２，４－ジ－ｔ－ブチ
ルフェニル）ペンタエリスリトール－ジフォスファイト、ビス（３－メチル－１，５－ジ
－ｔ－ブチルフェニル）ペンタエリスリトール－ジフォスファイト、トリス（２，４－ジ
－ｔ－ブチルフェニル）フォスファイトで、特にビス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル
）ペンタエリスリトール－ジフォスファイトが好ましい。
【００８２】
　これら酸化防止剤は、単独で使用してもよいし、２種以上を組み合わせると相乗的な効
果が得られることがあるので併用して使用してもよく、（Ａ）非晶性樹脂５０重量部を超
え、９５重量部以下を含む熱可塑性樹脂１００重量部に対し、０．００１～５重量部が好
ましく、０．０１～１重量部がより好ましい。
【００８３】
　本発明の熱樹脂可塑性樹脂組成物はこれら配合成分が均一に分散されていることが好ま
しく、その配合方法は任意の方法を用いることができる。代表例として、非晶性樹脂、そ
の他結晶性樹脂、無機充填材、エステル交換防止剤を溶融混練する方法が挙げられる。そ
の混練方法には特に制限はなく、例えば単軸あるいは２軸の押出機、バンバリーミキサー
、ニーダーおよびミキシングロールなど公知の溶融混練機を用いて２００～３５０℃の温
度で溶融混練する方法を挙げることができるが、二軸押出機を用いることが好ましい。ま
た各成分は、予め一括して混合しておき、それから溶融混練してもよい。なお、各成分に
付着している水分は少ない方がよく、予め事前乾燥しておくことが望ましいが、必ずしも
全ての成分を乾燥させる必要がある訳ではない。溶融混練時に発生する水分や低分子量の
揮発成分を除去する目的で、ベント口を設けることも好んで用いられる。また、耐衝撃性
改良剤を添加する場合は非晶性樹脂、その他結晶性樹脂、無機充填材、エステル交換防止
剤を溶融混練している任意の時期に添加して混練すれば良い。
【００８４】
　本発明の熱可塑性樹脂組成物を製造する好ましい方法は、高剪断を付与することのでき
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る二軸押出機内で、シリンダー温度１５０～３００℃、好ましくは１８０～２５０℃にお
いて、配合した原料を該押出機に供給し、芳香族ポリカーボネート樹脂とポリエステル樹
脂を一旦相溶化させ、剪断場依存型スピノーダル分解を利用し溶融混練する方法である。
エステル交換反応を効率的に抑制するためには、ポリブチレンテレフタレート樹脂、無機
充填材、エステル交換防止剤を予め溶融混練して得られる組成物を、ポリカーボネート樹
脂と溶融混練する方法が、結晶性に優れるため好ましい。メインフィーダーにポリブチレ
ンテレフタレート樹脂、無機充填材、エステル交換防止剤を添加し、サイドフィーダーか
らポリカーボネート樹脂を添加する方法も好ましく用いられる。ここで、メインフィーダ
ーから吐出口までの距離をａ、サイドフィーダーから吐出口の距離をｂとすると、ｂ／ａ
＝１／６～５／６となるようにサイドフィーダーを設置することが好ましい。
【００８５】
　また、本発明の樹脂組成物中の（Ｂ）炭素繊維はメインフィーダーから投入することも
できるが、ニーディングゾーンにおける機械せん断による折れが発生することにより、本
来の（Ｂ）炭素繊維の機械物性が保持されないため、サイドフィーダーから投入すること
もできる。
【００８６】
　そこで上述特異的な相分離構造を実用的な成形加工条件下で安定して得るために、各成
分を溶融混練することにより得られるが、溶融混練を樹脂圧力１．５～１０ＭＰａで行う
ことが好ましい。
【００８７】
　本発明の製造方法における樹脂圧力とは、溶融混練装置に取り付けた樹脂圧力計で測定
した値であり、ゲージ圧を樹脂圧力とする。
【００８８】
　上記溶融混練時の樹脂圧力とは、一貫して１．５ＭＰａ以上が必要ではなく、少なくと
も１ヵ所以上樹脂圧力が１．５ＭＰａ以上となる領域が存在すれば良く、押出機を用いて
溶融混練する際には、通常最も樹脂圧力が高くなる箇所、例えば逆フルフライトやニーデ
ィングブロックによる樹脂滞留箇所で樹脂圧力が２ＭＰａ以上となるようにすることが好
ましい。
【００８９】
　溶融混練時の樹脂圧力は１．５ＭＰａ以上であれば機械的性能が許す限り特に制限はな
いが、好ましくは２～１０ＭＰａの範囲で用いられ、特に２～５ＭＰａの範囲であれば、
両相連続構造がより安定して得られやすく、樹脂の劣化が小さいため好ましく用いられる
。
【００９０】
　溶融混練時の樹脂圧力を調整する方法としては、特に制限はないが、例えば（イ）溶融
混練温度の低下による樹脂粘度の向上、（ロ）目的の樹脂圧力になるような分子量のポリ
マーを選択する、（ハ）逆フルフライト、ニーディングブロック導入などのスクリューア
レンジ変更による樹脂滞留、（ニ）原料供給速度の向上、ダイス部へのメッシュ導入によ
るバレル内のポリマー充満率を上げる、（ホ）スクリュー回転数を上げる、（ヘ）任意の
添加剤を混合することによる樹脂粘度の向上、（ト）炭酸ガス導入などの超臨界状態など
が挙げられる。
【００９１】
　次に本発明の加飾成形品を構成する（Ｃ）加飾用フィルムについて説明する。（Ｃ）加
飾用フィルムは樹脂組成物からなる加飾成形品の表面に存在する。（Ｃ）加飾用フィルム
に使用される樹脂は、（Ａ）熱可塑性樹脂と同様にポリエチレン（ＰＥ）、ポリプロピレ
ン（ＰＰ）などのポリオレフィン、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリプロピ
レンテレフタレート（ＰＰＴ）、ポリブチレンテレフタレート（ＰＢＴ）、ポリエチレン
ナフタレート（ＰＥＮ）などのポリエステル、ナイロン６（ＰＡ６）、ナイロン６６（Ｐ
Ａ６６）などのポリアミド、ポリアミドイミド（ＰＡＩ）、ポリメタクリル酸メチル（Ｐ
ＭＭＡ）、ポリカーボネート（ＰＣ）、ポリスルホン（ＰＳＦ）、ポリアセタール（ＰＯ
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Ｍ）、ポリフェニレンエーテル（ＰＰＥ）、ポリフェニレンスルフィド（ＰＰＳ）、ポリ
アリレート（ＰＡＲ）、ポリエーテルイミド（ＰＥＩ）、ポリエーテルスルホン（ＰＥＳ
）、ポリエーテルケトン（ＰＥＫ）やこれらのブレンド、アロイ系などのほかに、ＡＳ樹
脂、ＡＢＳ樹脂、ＡＥＳ樹脂、ＡＡＳ樹脂、ＡＣＳ樹脂などの共重合樹脂などが挙げられ
る。その中でも特に、ＰＥＴ、ＰＰＴ、ＰＢＴ、ＰＥＮなどのポリエステルフィルムが表
面性、寸法安定性や強度の観点から好ましく用いられる。
【００９２】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムのポリエステルを構成するポリエステル樹脂とは、主鎖
中の主要な結合をエステル結合とする高分子化合物の総称であって、通常ジカルボン酸成
分とグリコール成分を重縮合反応させることによって得ることができる。
【００９３】
　本発明のポリエステルに用いられるグリコール成分として、成形性、外観、耐熱性、経
済性の点で、エチレングリコール成分６０～１００モル％より構成されていることが好ま
しい。本発明の成形用ポリエステルフィルムに含まれるグリコール成分としては、エチレ
ングリコール以外に、１，２－プロパンジオール、１，３－プロパンジオール、１，３－
ブタンジオール、１，４－ブタンジオール、１，５－ペンタンジオール、１，６－ヘキサ
ンジオール、ネオペンチルグリコールなどの脂肪族ジヒドロキシ化合物、ジエチレングリ
コール、ポリエチレングリコール、ポリプロピレングリコール、ポリテトラメチレングリ
コールなどのポリオキシアルキレングリコール、１，４－シクロヘキサンジメタノールな
どの脂環族ジヒドロキシ化合物、ビスフェノールＡ、ビスフェノールＳなどの芳香族ジヒ
ドロキシ化合物などが挙げられる。
【００９４】
　また、本発明のポリエステルに用いられる好ましいジカルボン酸成分としては、テレフ
タル酸、イソフタル酸、フタル酸、２，６－ナフタレンジカルボン酸、ジフェニルジカル
ボン酸、ジフェニルスルホンジカルボン酸、ジフェノキシエタンジカルボン酸、５－ナト
リウムスルホンジカルボン酸などの芳香族ジカルボン酸、シュウ酸、コハク酸、アジピン
酸、セバシン酸、ダイマー酸、マレイン酸、フマル酸などの脂肪族ジカルボン酸、１，４
－シクロヘキサンジカルボン酸などの脂環族ジカルボン酸、パラオキシ安息香酸などのオ
キシカルボン酸などを挙げることができる。また、ジカルボン酸エステル誘導体としては
上記ジカルボン酸化合物のエステル化物、たとえばテレフタル酸ジメチル、テレフタル酸
ジエチル、テレフタル酸２－ヒドロキシエチルメチルエステル、２，６－ナフタレンジカ
ルボン酸ジメチル、イソフタル酸ジメチル、アジピン酸ジメチル、マレイン酸ジエチル、
ダイマー酸ジメチルなどを挙げることができる。
【００９５】
　本発明のポリエステルフィルムは、成形性、耐熱性、透明性の点で、特にポリエステル
フィルムを構成するグリコール成分の６０～９９モル％がエチレングリコール、１～３０
モル％が１，４－シクロヘキサンジメタノールであることが好ましい。１，４－シクロヘ
キサンジメタノールを１～３０モル％含有させることで、高い融点を保持できるため耐熱
性を維持でき、かつ成形時の配向結晶化を抑制することができるため成形性を向上させる
ことができる。さらに、結晶性を適度に調整することが可能となるため、透明性にも優れ
たフィルムとなる。また、さらに成形性を向上させる点で、１，４－ブタンジオールおよ
び／または１，３－プロパンジオールを１～３０モル％含むことが好ましい。１，４－ブ
タンジオールおよび／または１，３－プロパンジオールを１～３０モル％含むことで、加
熱時の分子運動性が向上し、成形時の応力を低下させることができるため、成形性を向上
させることができる。より成形性を向上させ、耐熱性を維持するためには、ポリエステル
フィルムを構成するグリコール成分の６０～９０モル％がエチレングリコール、２～２５
モル％が１，４－シクロヘキサンジメタノール、１０～３５モル％が１，４－ブタンジオ
ールおよび／または１，３－プロパンジオールであることが好ましい。エチレングリコー
ルが６０～８０モル％、１，４－シクロヘキサンジメタノールが３～２０モル％、１，４
－ブタンジオールおよび／または１，３－プロパンジオールが１５～３０モル％であるこ
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とがさらに好ましい。
【００９６】
　また本発明の効果を阻害しない限りにおいて、共重合ポリエステルにトリメリット酸、
トリメシン酸、トリメチロ－ルプロパン等の多官能化合物を共重合することができる。
【００９７】
　フィルムを構成するポリエステルに好ましく少量共重合される成分としては、ブタンジ
オール、ジエチレングリコール、ポリエチレングリコール、シクロヘキサンジメタノール
、セバシン酸、ダイマー酸、イソフタル酸などがある。
【００９８】
　さらに（Ｃ）加飾用フィルムを構成するポリエステルには、成形性、耐熱性を重視する
用途では、ナフタレンジカルボン酸成分を共重合してもよく、その場合には、好ましくは
１～１０モル％、特に生産性、融点に起因する耐熱性などの点では、さらに好ましは１～
４モル％共重合するのがよい。
【００９９】
　また本発明の（Ｃ）加飾用フィルムは、良好な耐熱性を発現する点、伸度の経時変化を
抑制する点、成形加工時に金型等の治具への粘着防止の点等から、融点が２４５～２６５
℃であることが好ましく、より好ましくは２５０℃～２６０℃である。
【０１００】
　ここでいう融点とは、示差走査熱量計を用いて、昇温速度２０℃／分で測定を行った際
の融解現象で発現する吸熱ピーク温度である。異なる組成のポリエステル樹脂をブレンド
して使用し、フィルムとした場合には複数の融解に伴う吸熱ピークが現れる場合があるが
、その場合、最も高温に現れる吸熱ピーク温度を融点とする。
【０１０１】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムは、耐熱性、耐薬品性の点で、エチレンテレフタレート
単位及び／またはエチレンナフタレート単位を主たる構成成分とするポリエステルを二軸
延伸化したものが好ましい。かかる二軸延伸の方法としては、同時二軸延伸、逐次二軸延
伸、チューブラー延伸など、いずれの二軸延伸方法であってもよいが、二軸延伸フィルム
に関する製造条件を鋭意検討した結果、同時二軸延伸あるいは縦、横の順に延伸を行う逐
次二軸延伸が好ましく採用される。
【０１０２】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムは、面配向係数が０．０８～０．１６、成形性が特に必
要な場合は、０．０８～０．１５が好ましく、０．０９～０．１３であればさらに好まし
い。また、耐熱性が特に必要な場合は、０．１～０．１６、さらに好ましくは０．１２～
０．１６であることがさらに好ましい。さらに、各方向への追従性や、均一成形させる点
から、面配向係数のばらつきが小さいことが望ましく、フィルムの長手方向または幅方向
について、３ｃｍ間隔で１０点測定した際の最大、最小の差が、０．０２以下であること
が好ましく、さらに好ましくは０．０１以下、特に好ましくは０～０．００５である。面
配向係数は、ナトリウムＤ線（波長５８９ｎｍ）を光源として、アッベ屈折計を用いて、
フィルムの長手方向の屈折率（ｎＭＤ），幅方向の屈折率（ｎＴＤ），厚み方向の屈折率
（ｎＺＤ）を測定し、下記式から面配向係数（ｆｎ）を算出した。
ｆｎ＝（ｎＭＤ＋ｎＴＤ）／２－ｎＺＤ

【０１０３】
　また本発明の（Ｃ）加飾用フィルムは、優れた蒸着性、印刷性等の表面加工特性を発現
させるために、少なくとも片面の表面ヘーズが０～１．５％であることが好ましく、さら
に好ましくは０～１％、特に好ましくは０～０．５％である。ヘーズについてはＪＩＳ　
Ｋ　７１０５（１９８５年）に基づいて、ヘーズメーター（スガ試験器社製ＨＧＭ－２Ｇ
Ｐ）を用いて測定でき、任意の３ヶ所の平均値を採用した。かかる表面ヘーズをコントロ
ールする方法としては、添加粒子のコントロールや、特に延伸時の表面変形挙動を制御す
ることがポイントであり、フィルム表面とロールが接触する面積を抑えることが好ましく
、この点から言えば、同時二軸延伸が好ましいが、その場合においても、成形加工性を発



(18) JP 5299092 B2 2013.9.25

10

20

30

40

50

現するために、フィルムの配向を抑えたり、伸度向上、柔軟性向上させる条件での同時二
軸延伸時に斑が発生する場合があるので、特にフィルム幅方向において、±１℃以内、好
ましくは±０．５℃以内の均一な温度コントロールを行うことが好ましい。
【０１０４】
　また、逐次二軸延伸においては、縦延伸時のロール材質を非粘着タイプにすることが好
ましく、この点から言えば、無機フィラーを添加したシリコーン材質のロールを使用する
ことが好ましい。中でも硬度が５０～９０°であることが好ましく、特に好ましくは６５
～８５°である。
【０１０５】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムは、耐熱性、生産性、低溶出性の点で、ポリエステルの
固有粘度が０．５～１ｄｌ／ｇが好ましく、さらに好ましくは、０．５５～０．７ｄｌ／
ｇである。
【０１０６】
　本発明において、加工時の熱寸法変化抑制と適度な自己張力負荷の点から１５０℃、３
０分の熱収縮率は、長手方向、横方向のそれぞれ、－１～４％であることが好ましく、更
に好ましくは０～３％である。特に好ましくはフィルム長手方向では０．１～２％、横方
向には０．１～２％であるのがよい。
【０１０７】
　本発明における二軸延伸フィルムの長手方向の破断伸度（ＦMD）と横方向の２５℃にお
ける破断伸度（ＦTD）の合計（ＦMD＋ＦTD）は、３４０％～７００％であることが好まし
く、特に好ましくは３６０％～６００％である。
【０１０８】
　また、成形加工性を各方向で均一良好にする上で、長手方向の破断伸度（ＦMD）と横方
向の破断伸度（ＦTD）の差の絶対値が、０～５０％であることがさらに好ましく、特に好
ましくは０～４０％である。さらには長手方向から時計回りに４５度傾いた方向の破断伸
度（Ｆ 45）と１３５度傾いた方向の破断伸度（Ｆ 135）の合計が、３４０％～７００％
であることが好ましく、より好ましくは３６０～６００％である。
【０１０９】
　本発明において、成形時の追従性、均一成形性等の点からフィルムの２５℃での弾性率
は、２．５～３．５ＧＰａが好ましく、特に好ましくは３～３．５ＧＰａである。
【０１１０】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムのポリエステルを製造する際には、反応触媒、着色防止
剤を使用することができ、反応触媒としては、例えばアルカリ金属化合物、アルカリ土類
金属化合物、亜鉛化合物、鉛化合物、マンガン化合物、コバルト化合物、アルミニウム化
合物、アンチモン化合物、チタン化合物等を使用することができ、着色防止剤としては、
例えばリン化合物等を使用することができる。
【０１１１】
　またかかる製造方法において、通常ポリエステルの製造が完結する以前の任意の段階に
おいて、重合触媒としてアンチモン化合物またはゲルマニウム化合物、チタン化合物を添
加することは好ましく採用される。このような方法としては、例えば、ゲルマニウム化合
物を例にすると、ゲルマニウム化合物粉体をそのまま添加する方法や、あるいは、特公昭
５４－２２２３４号公報に記載されているように、ポリエステルの出発原料であるグリコ
－ル成分中にゲルマニウム化合物を溶解させて添加する方法等を採用することができる。
かかるゲルマニウム化合物としては、例えば二酸化ゲルマニウム、結晶水含有水酸化ゲル
マニウム、あるいはゲルマニウムテトラメトキシド、ゲルマニウムテトラエトキシド、ゲ
ルマニウムテトラブトキシド、ゲルマニウムエチレングリコキシド等のゲルマニウムアル
コキシド化合物、ゲルマニウムフェノレ－ト、ゲルマニウムβ－ナフトレ－ト等のゲルマ
ニウムフェノキシド化合物、リン酸ゲルマニウム、亜リン酸ゲルマニウム等のリン含有ゲ
ルマニウム化合物、酢酸ゲルマニウム等を使用することができる。中でも二酸化ゲルマニ
ウムが好ましい。また、アンチモン化合物としては、例えば、三酸化アンチモンなどのア
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ンチモン酸化物、酢酸アンチモンなどが使用することができる。さらにチタン化合物とし
ては、テトラエチルチタネート、テトラブチルチタネートなどのアルキルチタネート化合
物などが好ましく使用される。
【０１１２】
　具体的な製造方法について、例えばポリエチレンテレフタレ－トを製造する際に、ゲル
マニウム化合物として二酸化ゲルマニウムを添加する場合で説明する。
【０１１３】
　まず、テレフタル酸成分とエチレングリコ－ルをエステル交換またはエステル化反応せ
しめ、次いで二酸化ゲルマニウム、リン化合物を添加し、引き続き高温、減圧下で一定の
ジエチレングリコール含有量になるまで重縮合反応せしめ、ゲルマニウム元素含有重合体
を得る。さらに、好ましくは得られた重合体をその融点以下の温度において減圧下または
不活性ガス雰囲気下で固相重合反応せしめ、アセトアデルヒドの含有量を減少させ、所定
の固有粘度、カルボキシル末端基を得る方法等を挙げることができる。
【０１１４】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムのポリエステルは、好ましくはジエチレングリコール成
分量が０．０１～４％、さらに好ましくは０．０１～３％、特に好ましくは０．０１～２
％であることが、衛生性、経時後や加工で熱履歴を受けても良好な衛生性を維持する上で
望ましい。さらに酸化防止剤を０．０００１～１％添加してもよい。また、特性を損ねな
い範囲でジエチレングリコールをポリマー製造時に添加してもよい。
【０１１５】
　また、衛生性を良好にする上で、フィルム中のアセトアルデヒドの含有量は、好ましく
は３０ｐｐｍ以下、さらに好ましくは２５ｐｐｍ以下、特に好ましくは２０ｐｐｍ以下が
望ましい。フィルム中のアセトアルデヒドの含有量を３０ｐｐｍ以下とする方法は、例え
ばポリエステルを重縮反応等で製造する際の熱分解によって生じるアセトアルデヒドを除
去するため、ポリエステルを減圧下あるいは不活性ガス雰囲気下において、ポリエステル
の融点以下の温度で熱処理する方法、好ましくはポリエステルを減圧下あるいは不活性ガ
ス雰囲気下において１５０℃以上、融点以下の温度で固相重合する方法、真空ベント式押
出機を使用して溶融押出する方法、ポリマーを溶融押出する際に押出温度を高融点ポリマ
ー側の融点＋３０℃以内、好ましくは融点＋２５℃以内で、短時間、好ましくは平均滞留
時間１時間以内で押出す方法等により実施することができる。
【０１１６】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムとして二軸延伸ポリエステルフィルムを用いる場合、単
層、積層いずれも使用できる。かかる二軸延伸フィルムの厚さは、粘着フィルムとして使
用する任意の厚みに設定できるが、追従性の点から３～５００μｍであることが好ましく
、さらに好ましくは１０～２５０μｍであり、特に好ましくは７５～２００μｍである。
３μｍ未満では樹脂組成物表面の凹凸を隠蔽することが困難であるため好ましくなく、ま
た５００μｍを超える場合は樹脂組成物に一体化させるフィルムの腑形性が悪くなるため
好ましくない。
【０１１７】
　積層体の形で使用される場合には、熱可塑性ポリマー、熱硬化性ポリマーなどのポリマ
ーを積層してもよく、特に接着性や追従性の点から、少なくとも片面に融点が１８０～２
６０℃のポリエステルＢを積層することが好ましく、特に融点が１９０～２４０℃のポリ
エステルＢであることがフィルムの腰（スティッフネス）の柔軟化や接着性の点から好ま
しい。積層するポリエステルＢとしては、例えば高分子量ポリエチレンテレフタレート、
イソフタル酸共重合ポリエチレンテレフタレート、ブタンジオール、イソフタル酸残基骨
格を有する共重合ポリエチレンテレフタレート、さらにジエチレングリコールを添加、共
重合したポリエステルなどが好ましく使用できる。積層構成はＢ層を片面に積層する２層
、両面に積層する３層、またポリエステルＢに加えポリエステルＣ等を両面に積層する３
層などが適用でき、特にポリエステルＢの積層厚みは、接着性等の点から１～３０μｍで
あることが好ましく、より好ましくは２～２０μｍであり、片面、両面でも良く、更には
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積層面の上に積層しても良い。
【０１１８】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムの製造方法としては、例えば各ポリエステルを必要に応
じて乾燥した後、公知の溶融押出機に供給し、スリット状のダイからシート状に押出し、
静電印加などの方式によりキャスティングドラムに密着させ冷却固化し未延伸シートを得
る。延伸方式としては、同時二軸、逐次二軸延伸いずれでもよいが、該未延伸シートをフ
ィルムの長手方向及び幅方向に延伸、熱処理し、目的とするフィルムを得る。好ましくは
フィルムの品質の点でテンター方式によるものが好ましく、長手方向に延伸した後、幅方
向に延伸する逐次二軸延伸方式、長手方向、幅方向をほぼ同時に延伸していく同時二軸延
伸方式が望ましい。延伸倍率としてはそれぞれの方向に好ましくは１．５～４．０倍、さ
らに好ましくは１．８～４．０倍である。長手方向、幅方向の延伸倍率はどちらを大きく
してもよく、同一としてもよい。また、延伸速度は１０００％／分～２０００００％／分
であることが望ましく、延伸温度はポリエステルのガラス転移温度以上ガラス転移温度＋
８０℃以下であれば任意の温度とすることができるが、通常は８０～１５０℃が好ましい
。更に二軸延伸の後にフィルムの熱処理を行うが、この熱処理はオ－ブン中、加熱された
ロ－ル上等、従来公知の任意の方法で行なうことができる。熱処理温度は好ましくは１２
０℃以上２４５℃以下の任意の温度とすることができるが、さらに好ましくは１２０～２
４０℃である。また熱処理時間は任意とすることができるが、通常１～６０秒間行うのが
好ましい。熱処理はフィルムをその長手方向および／または幅方向に弛緩させつつおこな
ってもよい。さらに、再延伸を各方向に対して１回以上行ってもよく、その後熱処理を行
っても良い。
【０１１９】
　また、本発明の（Ｃ）加飾用フィルムの取扱い性、加工性と表面ヘーズを両立させるた
めに、平均粒子径０．０１～５μｍの内部粒子、無機粒子および／または有機粒子などの
外部粒子の中から任意に選定される粒子が０．０１～１０重量％含有されていることが好
ましい。特に好ましくは平均粒子径０．１～５μｍの内部粒子、無機粒子および／または
有機粒子が０．０１～０．２重量％含有されていることがよい。内部粒子の析出方法とし
ては、例えば特開昭４８－６１５５６号公報、特開昭５１－１２８６０号公報、特開昭５
３－４１３５５号公報、特開昭５４－９０３９７号公報などに記載の技術が挙げられる。
さらに特開昭５５－２０４９６号公報、特開昭５９－２０４６１７号公報などの他の粒子
との併用も行うことができる。１０μｍを越える平均粒子径を有する粒子を使用するとフ
ィルムの欠陥が生じ易くなるので好ましくない。無機粒子および／または有機粒子として
は、例えば湿式および乾式シリカ、コロイダルシリカ、珪酸アルミ、酸化チタン、炭酸カ
ルシウム、リン酸カルシウム、硫酸バリウム、アルミナ、マイカ、カオリン、クレ－等の
無機粒子およびスチレン、シリコ－ン、アクリル酸類等を構成成分とする有機粒子等を挙
げることができる。なかでも湿式および乾式コロイド状シリカ、アルミナ等の無機粒子お
よびスチレン、シリコーン、アクリル酸、メタクリル酸、ポリエステル、ジビニルベンゼ
ン等を構成成分とする有機粒子等を挙げることができる。これらの内部粒子、無機粒子お
よび／または有機粒子は二種以上を併用してもよい。特に表面ヘーズをコントロールする
点から球状粒子が好ましく、特にシリカ、アルミナが好ましい。
【０１２０】
　また、フィルムにコロナ放電処理などの表面処理を施すことにより接着性を向上させる
ことはさらに特性を向上させる上で好ましい。その際、処理強度としては好ましくは５～
５０Ｗ・min/m 2 、さらに好ましくは１０～４５Ｗ・min/m 2 である。
【０１２１】
　本発明の（Ｃ）加飾用フィルムには、帯電防止剤、熱安定剤、酸化防止剤、結晶核剤、
耐候剤、紫外線吸収剤、顔料、染料などの添加剤を本発明の目的を損なわない程度におい
て用いることができる。また、エンボス加工、サンドマット加工などの表面凹凸加工、あ
るいはコロナ放電処理、プラズマ処理、アルカリ処理などの表面処理を必要に応じて施し
てもよい。さらに、本発明の柔軟性ポリエステルフィルムに易接着処理剤、帯電防止剤、
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水蒸気・ガスバリア剤（ポリ塩化ビニリデンなど）、離型剤、粘着剤、接着剤、難燃剤、
紫外線吸収剤、マット化剤、顔料、染料などのコーティングや印刷を行なってもよく、ア
ルミニウム、酸化アルミニウム、酸化珪素、パラジウムなどの金属やその化合物を遮光、
水蒸気・ガスバリア、表面導電性、赤外線反射などの目的で真空蒸着してもよく、その目
的、方法については上記に限定されない。
【０１２２】
　本発明では前述の樹脂組成物と（Ｃ）加飾用フィルムを一体化させ、加飾成形品とする
。
【０１２３】
　本発明である加飾成形品の製造方法は、フィルムインサート成形、フィルムインモール
ド成形、真空成形、圧空成形、真空圧空成形などのフィルムとの任意の一体化成形方法に
より、所望の形状に成形できるものであれば良く、特に上記製造方法に限定されるもので
はなく公知の方法を使用することができ、主に自動車部品などに好適に使用することがで
きる。
【０１２４】
　自動車部品の例として、オルタネーターターミナル、オルタネーターコネクター、ＩＣ
レギュレーター、ライトディヤー用ポテンシオメーターベース、エアーインテークノズル
スノーケル、インテークマニホールド、エアフローメーター、エアポンプ、燃料ポンプ、
エンジン冷却水ジョイント、サーモスタットハウジング、キャブレターメインボディー、
キャブレタースペーサー、エンジンマウント、イグニッションホビン、イグニッションケ
ース、クラッチボビン、センサーハウジング、アイドルスピードコントロールバルブ、バ
キュームスイッチングバルブ、ＥＣＵハウジング、バキュームポンプケース、インヒビタ
ースイッチ、回転センサー、加速度センサー、ディストリビューターキャップ、コイルベ
ース、ＡＢＳ用アクチュエーターケース、ラジエータタンクのトップ及びボトム、クーリ
ングファン、ファンシュラウド、エンジンカバー、シリンダーヘッドカバー、オイルキャ
ップ、オイルパン、オイルフィルター、フューエルキャップ、フューエルストレーナー、
ディストリビューターキャップ、ベーパーキャニスターハウジング、エアクリーナーハウ
ジング、タイミングベルトカバー、ブレーキブ－スター部品、各種ケース、燃料関係・排
気系・吸気系等の各種チューブ、各種タンク、燃料関係・排気系・吸気系等の各種ホース
、各種クリップ、排気ガスバルブ等の各種バルブ、各種パイプ、排気ガスセンサー、冷却
水センサー、油温センサー、ブレーキパットウェアーセンサー、ブレーキパッド摩耗セン
サー、スロットルポジションセンサー、クランクシャフトポジションセンサー、エアコン
用サーモスタットベース、エアコンパネルスイッチ基板、暖房温風フローコントロールバ
ルブ、ラジエーターモーター用ブラッシュホルダー、ウォーターポンプインペラー、ター
ビンベイン、ワイパーモーター関係部品、ステップモーターローター、ブレーキピストン
、ソレノイドボビン、エンジンオイルフィルター、点火装置ケース、トルクコントロール
レバー、スタータースイッチ、スターターリレー、安全ベルト部品、ドアロックハウジン
グ、ドアロックプロテクター等のドアロック部品、レジスターブレード、ウオッシャーレ
バー、ウインドレギュレーターハンドル、ウインドレギュレーターハンドルのノブ、パッ
シングライトレバー、デュストリビューター、サンバイザーブラケット、各種モーターハ
ウジング、ルーフレール、フェンダー、ガーニッシュ、バンパー、ドアミラーステー、ホ
ーンターミナル、ウィンドウォッシャーノズル、スポイラー、フードルーバー、ホイール
カバー、ホイールキャップ、グリルエプロンカバーフレーム、ランプリフレクター、ラン
プソケット、ランプハウジング、ランプベゼル、ドアハンドル、ワイヤーハーネスコネク
ター、ＳＭＪコネクター、ＰＣＢコネクター、ドアグロメットコネクター、ヒューズ用コ
ネクターなどの各種コネクターなどが挙げられる。
【０１２５】
　本発明は樹脂組成物からなる成形品の表面にフィルムを一体化させた加飾成形品に関し
、特に成形収縮性に優れ、剛性、軽量化表面外観品質に優れた主に自動車内外装部品など
の用途に好適に用いられる加飾成形品に関するものである。
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【実施例】
【０１２６】
　以下に実施例を挙げて更に詳細に説明するが、なお、特性は以下の方法により測定、評
価したが、本発明はこれらに限定されるものではない。
【０１２７】
　実施例および比較例の評価方法を次に示す。なお特に断りがない限り、「部」は「重量
部」「％」は「ｗｔ％」を示す。
【０１２８】
　「参考例」
　実施例１～７、比較例１～３
　表１の組成となるように原料を配合し、ドライブレンドした。その際に添加剤としてエ
ステル交換防止剤「ＰＥＰ８」、ＡＤＥＫＡ製を０．０４％、有機酸「ＣＲＹＳＴＡＬ　
ＭＡＮ　ＡＢ」、日油（株）製を０．１％、酸化防止剤「ＩＲ１０１０」、チバスペシャ
ルティケミカルズ製を０．２５％、滑剤「７０００ＦＰ」、三井化学株（製）を０．３％
配合した。シリンダー温度を２２０℃、スクリュー回転数を２００ｒｐｍに設定した、３
ヶ所のニーディングブロック部を有するＴＥＸ３０α二軸押出機（日本製鋼所製）でダイ
部の樹脂圧力が２～５ＭＰａとなるよう溶融混練し、ダイスから吐出されたストランドを
冷却バス内で冷却した後、ストランドカッターにてペレット化した。得られた各ペレット
は、１１０℃の熱風乾燥機で８時間乾燥した。乾燥したペレットを各種材料に対応したシ
リンダー温度２６０℃、金型温度８０℃、成形下限圧＋１０ＭＰａに設定し、後述の通り
各種樹脂組成物の物性評価を実施した。
【０１２９】
　実施例８～１８　比較例７～９
　さらに表１で作成した樹脂組成物を表２、３に示すフィルムとの組み合わせにより、フ
ィルムインサート成形用金型を使用し、上記の実施例１～７、および比較例１～３のシリ
ンダー温度、金型温度、成形下限圧＋１０ＭＰａに設定しフィルムインモールド成形を実
施した。得られた各種樹脂組成物の加飾成形品（図１参照）は、後述する表面品位評価を
実施し比較した。
【０１３０】
　比較例４～６
　表１の組成となるように原料を配合し、ドライブレンドした後、シリンダー温度を２６
０℃、スクリュー回転数を１２０ｒｐｍに設定した、３ヶ所のニーディングブロック部を
有するＺＳＫ－５７二軸押出機（ウェルナー社製）で溶融混練し、ダイスから吐出された
ストランドを冷却バス内で冷却した後、ストランドカッターにてペレット化した。ドライ
ブレンド時に添加剤として滑剤０．３％を配合した。得られた各ペレットは、１１０℃の
熱風乾燥機で８時間乾燥した。乾燥したペレットをシリンダー温度２７０℃、金型温度８
０℃、成形下限圧＋１０ＭＰａに設定し、後述の通り、各種樹脂組成物の物性評価を実施
した。
【０１３１】
　比較例１０～１２
　さらに表１で作成した樹脂組成物を表３に示すフィルムとの組み合わせにより、フィル
ムインサート成形用金型で上記の比較例４～６のシリンダー温度、金型温度、成形下限圧
＋１０ＭＰａに設定し、フィルムインモールド成形を実施した。得られた各種樹脂組成物
の加飾成形品（図１参照）は、後述する表面品位評価を実施し比較した。
【０１３２】
　なお、樹脂組成物の原材料として以下に示すものを使用した。
（Ａ）熱可塑性樹脂
Ａ－１：芳香族ポリカーボネート樹脂；商品名「タフロンＡ１９００」、出光興産（株）
製、粘度均分子量１９、０００
Ａ－２：ポリブチレンテレフタレート樹脂；商品名「トレコン１１００Ｍ」、東レ（株）
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製、融点２２５℃
Ａ－３：ポリエチレンテレフタレート樹脂；「ＴＳＢ９００」、東レ（株）製、２５３℃
（Ｂ）炭素繊維
Ｂ－１：炭素繊維：商品名「ＴＳ－１５」、東レ（株）製　比弾性率；１３５０００ｃｍ
、線膨張係数；―０．７×１０－６／℃
Ｂ－２：ガラス繊維：商品名「ＣＳ　３Ｊ－９４８ＳＪ」、日東紡（株）製
（Ｄ）無機充填剤
Ｄ－１：タルク；商品名「ＨＴ－７０００」、ハリマ化成（株）製
加飾用フィルムの原材料として以下に示すものを使用した。
（Ｃ）加飾用フィルム
製膜に供したポリエステル樹脂は以下のように準備した。
【０１３３】
　（ＰＥＴ）
　テレフタル酸ジメチル１００質量部、およびエチレングリコール７０質量部の混合物に
、０．０９質量部の酢酸マグネシウムと０．０３質量部の三酸化アンチモンとを添加して
、徐々に昇温し、最終的には２２０℃でメタノールを留出させながらエステル交換反応を
行った。ついで、該エステル交換反応生成物に、０．０２０質量部のリン酸８５％水溶液
を添加した後、重縮合反応釜に移行した。重合釜内で加熱昇温しながら反応系を徐々に減
圧して１ｈＰａの減圧下、２９０℃で重縮合反応を行い、固有粘度０．６５、副生したジ
エチレングリコールが２モル％共重合されたポリエチレンテレフタレート樹脂を得た。
【０１３４】
　（粒子マスター）
　上記ポリエステルを製造する際、エステル交換反応後に平均粒子径２．４μｍの凝集シ
リカ粒子のエチレングリコールスラリーを添加してから重縮合反応を行い、ポリマー中の
粒子濃度２質量％の粒子マスターを作製した。
【０１３５】
　（ＰＥＴ－Ｇ）
　テレフタル酸ジメチルを１００質量部、エチレングリコール６０質量部、１，４－シク
ロヘキサンジメタノール２０質量部の混合物に、酢酸マンガン０．０４質量部を加え、徐
々に昇温し、最終的には２２０℃メタノールを留出させながらエステル交換反応を行った
。次いで、リン酸８５％水溶液０．０４５質量部、二酸化ゲルマニウム０．０１質量部を
添加して、徐々に昇温、減圧し、最終的に２７５℃、１ｈＰａまで昇温、減圧し、極限粘
度が０．６７となるまで重縮合反応を行い、その後ストランド状に吐出、冷却し、カッテ
ィングして１，４－シクロヘキサンジメタノールを８モル％共重合したポリエチレンテレ
フタレート樹脂を得た。該ポリマーを３ｍｍ径の立方体に切断し、回転型真空重合装置を
用いて、１ｈＰａの減圧下、２２５℃で極限粘度が０．８になるまで固相重合を行った。
【０１３６】
　（ＰＢＴ）
　テレフタル酸１００質量部、および１，４－ブタンジオール１１０質量部の混合物を、
窒素雰囲気下で１４０℃まで昇温して均一溶液とした後、オルトチタン酸テトラ－ｎ－ブ
チル０．０５４質量部、モノヒドロキシブチルスズオキサイド０．０５４質量部を添加し
、エステル化反応を行った。次いで、オルトチタン酸テトラ－ｎ－ブチル０．０６６質量
部を添加して、減圧下で重縮合反応を行い、固有粘度０．８８のポリブチレンテレフタレ
ート樹脂を作製した。その後、１４０℃、窒素雰囲気下で結晶化を行い、ついで窒素雰囲
気下で２００℃、６時間の固相重合を行い、固有粘度１．２２のポリブチレンテレフタレ
ート樹脂とした。
【０１３７】
　（ＰＴＴ）
　テレフタル酸ジメチル１００質量部、１，３－プロパンジオール８０質量部を窒素雰囲
気下でテトラブチルチタネートを触媒として用い、１４０℃から２３０℃まで徐々に昇温
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し、メタノールを留出しつつエステル交換反応を行った。さらに、２５０℃温度一定の条
件下で３時間重縮合反応を行い、極限粘度［η］が０．８６のポリトリメチレンテレフタ
レート樹脂を得た。
【０１３８】
　加飾用フィルムの製法
　ＰＥＴとＰＥＴ－Ｇと粒子マスターを質量比５８：４０：２で混合し、真空乾燥機にて
１８０℃４時間乾燥し、水分を十分に除去した後、単軸押出機に供給、２８０℃で溶融し
、異物の除去、押出量の均整化を行った後、Ｔダイより２５℃に温度制御した冷却ドラム
上にシート状に吐出した。その際、直径０．１ｍｍのワイヤー状電極を使用して静電印加
し、冷却ドラムに密着させ未延伸フィルムを得た。
【０１３９】
　次いで、長手方向への延伸前に加熱ロールにてフィルム温度を上昇させ、予熱温度を１
１０℃、延伸温度を１０５℃で長手方向に３．３倍延伸し、すぐに４０℃に温度制御した
金属ロールで冷却化した。次いでテンター式横延伸機にて予熱温度９５℃、延伸温度１２
０℃で幅方向に３．０倍延伸し、そのままテンター内にて幅方向に４％のリラックスを掛
けながら温度２４０℃で５秒間の熱処理を行い、フィルム厚み１００μmの二軸配向ポリ
エステルフィルム（Ｃ－１）を得た。
【０１４０】
　ＰＥＴとＰＢＴと粒子マスターを質量比６８：３０：２で混合し、長手方向に３．０倍
延伸した以外は、実施例１と同様にしてフィルム厚み１００μmの二軸配向ポリエステル
フィルム（Ｃ－２）を得た。
【０１４１】
　ＰＥＴとＰＢＴとＰＴＴと粒子マスターを質量比６８：１５：１５：２で混合し、長手
方向に３．０倍延伸した以外は、実施例１と同様にしてフィルム厚み１００μｍの二軸配
向ポリエステルフィルム（Ｃ－３）を得た。
【０１４２】
　樹脂組成物からなる成形品の評価方法
　（１）剛性（曲げ弾性率）
　１／２インチ（１２．７ｍｍ）×５インチ（１２７ｍｍ）×１／８インチ（３．２ｍｍ
）の棒状試験片を用い、ＡＳＴＭ Ｄ７９０に従って測定を行った。
【０１４３】
　（２）比重
　ＡＳＴＭＤ７９２に基づき、得られた試験片をセットしてｎ＝３で行い、平均値で評価
を行った。
【０１４４】
　（３）線膨張係数
　縦８０ｍｍ、横８０ｍｍ、厚み３ｍｍの成形品から樹脂の流動方向、および流動に対し
て直角方向に縦５ｍｍ、横３ｍｍ、高さ１０ｍｍの大きさに切り出した試験片を紙ヤスリ
で表面を研磨した。測定はセイコー電子（株）製のＳＳＣ－５２００およびＴＭＡ－１２
０Ｃを用いて行い、測定条件は、窒素雰囲気下、－３０℃で１０分間保持した後、－３０
℃から９０℃の範囲を昇温速度５℃／分で昇温し、－３０～９０℃の範囲の線膨張係数を
算出した。
【０１４５】
　（４）アルミ比剛性を考慮した軽量化率の計算
　アルミの比重２．７０ｇ／ｃｍ３、曲げ弾性率７０ＧＰａ、成形品厚み１ｍｍとしたと
きの各材料の比重（ρ）、曲げ弾性率（Ｅ）の値から、アルミ同等の剛性を出すための成
形品厚みを算出することが可能となり、アルミに対する軽量化率を下記式１、２で算出し
た。
（Ｅアルミ／Ｅ樹脂材料）１／３＝樹脂材料における必要厚みｔ・・・式１
（樹脂材料必要厚みｔ×ρ樹脂材料／１×ρアルミ）×１００＝軽量化率・・・式２
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　（５）構造周期または粒子間距離の測定
　上記で作成した角板から、厚み１００μｍの切片を切り出し、ヨウ素染色法によりポリ
カーボネートを染色後、超薄切片を切り出したサンプルについて、透過型電子顕微鏡にて
１万倍に拡大して観察を行い、構造の観察が可能な箇所を任意で１００箇所選び出し、そ
れぞれの構造周期を測定した上で、平均値を計算した。
【０１４７】
　フィルム加飾成形品の評価方法
　（６）表面粗さ
　上記図１の箱型のフィルム加飾成形品ついて、ＡＣＣＲＥＴＥＣＨ（株）東京精密社製
表面粗さ計ＨＡＮＤＹＳＵＲＦ　Ｅ－３５Ｂを用いて、ＩＳＯ４２８７－１９９７準拠の
ＪＩＳ　Ｂ　０６０１－２００１の規格に従い算術平均粗さ（Ｒａ）、最大高さ（Ｒｙ）
を測定した。測定長は４ｍｍ、カットオフ値は０．８ｍｍ、測定レンジは１６０μｍで測
定を行った。測定は加飾成形品のフィルムの任意の３点以上で行い、その平均値で表面外
観の評価を行った。
【０１４８】
　（７）ウェブスキャン
　上記図１の箱型のフィルム加飾成形品の５０×１５０ｍｍの平面部分においてマイクロ
ウェーブスキャンＴ（（株）東洋精機製作所）を用いて加飾成形品表面の凹凸、うねりの
測定を行った。Ｗ１：＞２．４ｍｍ、Ｗ４：＜０．３ｍｍの値で各数値が減少するに従い
表面の凹凸が小さくなる。測定はｎ＝３で行い、その平均値を採用した。
【０１４９】
　（８）フィルム密着性
　ＪＩＳ　Ｋ５４００－８．５（ＪＩＳ　Ｄ０２０２）試験方法に従い、５×５＝２５マ
スで碁盤目試験を実施した。
【０１５０】
　実施例１～７　実施例８～１８
　表１に示す組成で得られた樹脂組成物の物性評価を実施した。その結果、全てにおいて
低線膨張係数で、かつ曲げ弾性率、比重から算出したアルミ同等剛性時の軽量化が達成さ
れていることがわかった。さらに表２に示す組み合わせで得られた加飾成形品について、
表面品位、フィルム密着性が良好であることがわかった。
【０１５１】
　比較例１～６　比較例７～１２
　表１に示す組成で得られた樹脂組成物に対し、物性評価を実施したところ、比較例１に
ついては線膨張係数が高く、かつ構造周期が増大し、ナノアロイ化されていないことがわ
かった。また２～５についてはアルミに対する軽量化が達成されないことがわかった。ま
た表３に示す組み合わせで得られた加飾成形品について、比較例７、および９～１２につ
いては表面品位が悪く、比較例６の樹脂組成物を使用した比較例１２についてはフィルム
密着性も悪いことがわかった。
【０１５２】
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【表１】

【０１５３】
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【表２】

【０１５４】
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【表３】

【産業上の利用可能性】
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【０１５５】
　本発明は樹脂組成物からなる成形品の表面にフィルムを一体化させた加飾成形品に関し
、特に成形収縮性に優れ、剛性、軽量化、さらに表面外観品質に優れており、主に自動車
内外装部品などに好適に用いられる。

【図１】
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