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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントのマト
リックス熱安定剤を含むポリアミドマトリックス樹脂組成物と、
　織物または不織物構造、フェルト、ニット、ブレイズ、テキスタイル、繊維バッティン
グまたはマットおよびこれらの組み合わせから選択される繊維材料と、
　ポリアミド表面樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントの銅をベースと
する熱安定剤を含むポリアミド表面樹脂組成物と
を含む第１の構成部分であって、
前記マトリックス熱安定剤は、前記銅をベースとする熱安定剤とは異なり、
前記繊維材料が、前記ポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸され、
前記第１の構成部分の表面の少なくとも一部は、前記ポリアミド表面樹脂組成物を含む第
１の構成部分、
ならびに
　ポリアミド樹脂組成物を含み、および前記第１の構成部分上へオーバーモールドされる
第２の構成部分であって、
前記第１の構成部分の表面に接着される第２の構成部分
を含むことを特徴とする複合材構造。
【請求項２】
　前記第２の構成部分が、ガラス繊維、炭素繊維、ガラスビーズおよびアラミド繊維から
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選択される強化剤をさらに含むことを特徴とする請求項１に記載の複合材構造。
【請求項３】
　請求項１または２に記載の複合材構造から製造されることを特徴とする物品。
【請求項４】
　第１の構成部分上へ第２の構成部分をオーバーモールドする工程を含む複合材構造の製
造方法であって、
前記第１の構成部分が、
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントのマト
リックス熱安定剤を含むポリアミドマトリックス樹脂組成物と、
　織物または不織物構造、フェルト、ニット、ブレイズ、テキスタイル、繊維バッティン
グまたはマットおよびこれらの組み合わせから選択される繊維材料と、
　ポリアミド表面樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントの銅をベースと
する熱安定剤を含むポリアミド表面樹脂組成物と
を含み、
　前記繊維材料が、前記ポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸され、
　前記第１の構成部分の表面の少なくとも一部は、前記ポリアミド表面樹脂組成物を含み
、
および
　前記第２の構成部分が、ポリアミド樹脂組成物を含む
ことを特徴とする複合材構造の製造方法。
【請求項５】
　前記第２の構成部分が、ガラス繊維、炭素繊維、ガラスビーズおよびアラミド繊維から
選択される強化剤をさらに含むことを特徴とする請求項４に記載の複合材構造の製造方法
。
【請求項６】
　ｉ）繊維材料にマトリックス樹脂組成物を含浸させて、第１の構成部分を製造する工程
であって、前記第１の構成部分の表面の少なくとも一部分が、表面樹脂組成物を含む工程
と、
　ｉｉ）前記第１の構成部分を形成する工程と、
　ｉｉｉ）前記第１の構成部分上へ第２の構成部分をオーバーモールドする工程と
を含む複合材構造の製造方法であって、
前記第１の構成部分が、
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントのマト
リックス熱安定剤を含むポリアミドマトリックス樹脂組成物と、
　織物または不織物構造、フェルト、ニット、ブレイズ、テキスタイル、繊維バッティン
グまたはマットおよびこれらの組み合わせから選択される繊維材料と、
　ポリアミド表面樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントの銅をベースと
する熱安定剤を含むポリアミド表面樹脂組成物と
を含み、および
　前記第２の構成部分が、ポリアミド樹脂組成物を含む
ことを特徴とする複合材構造の製造方法。
【請求項７】
　前記第２の構成部分が、ガラス繊維、炭素繊維、ガラスビーズおよびアラミド繊維から
選択される強化剤をさらに含むことを特徴とする請求項６に記載の複合材構造の製造方法
。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、改善された熱老化および中間層結合強度を有する複合材構造、その製造プロ
セスおよび最終用途物品の分野に関する。
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【背景技術】
【０００２】
　匹敵するか、または優れた機械的性能を有しながら、軽量化およびコスト削減のために
金属部品を置き換える目的で、繊維材料を含有するポリマーマトリックスを含んでなる複
合材料に基づく構造が開発されている。このような関心が高まるなか、繊維材料とポリマ
ーマトリックスとの組み合わせから生じるそれらの優れた物理的特性のため、繊維強化プ
ラスチック複合材構造が設計されており、そして様々な最終用途で使用されている。複合
材構造の特性を最適化するため、ポリマーマトリックスによる繊維材料の含浸を改善する
製造技術が開発されている。
【０００３】
　自動車および航空宇宙用途における構造部品などの、要求が非常に高い用途において、
複合材料は、軽量、高強度および耐温度性のユニークな組み合わせのため望ましい。
【０００４】
　高性能複合材構造は、ポリマーマトリックスとして熱硬化性樹脂または熱可塑性樹脂を
使用して得ることができる。熱可塑性物質に基づく複合材構造は、熱および圧力の適用に
よって後形成または再加工される能力を含む、熱硬化性物質に基づく複合材構造に勝るい
くつかの利点を示す。加えて、硬化工程が必要とされないため、複合材構造を作成するた
めに必要とされる時間が短縮され、そしてそれによってリサイクルの可能性が増加する。
【０００５】
　熱可塑性樹脂の中でも、ポリアミドは複合材構造を製造するために特に適している。熱
可塑性ポリアミド組成物は、それらの良好な機械的特性、耐熱性、耐衝撃性および耐化学
薬品性のため、そしてそれらは、様々な程度の複雑性および複雑さの様々な物品に、都合
よく、そして柔軟に成形され得るため、自動車で使用される部品、電気／電子機器部品、
家庭用機器および家具を含む広範囲にわたる用途にとって望ましい。
【０００６】
　複合材構造および集積複合材構造を製造するための製造プロセスを改善し、そして繊維
材料のより容易で、より短時間の均一な混合または含浸を可能にする目的で、ポリマーマ
トリックスの溶融粘度を低下するためのいくつかの方法が開発された。低い溶融粘度を有
することによって、ポリマー組成物はより速く流動し、したがって加工がより容易である
。ポリマーマトリックスの溶融粘度を低下させることによって、所望の混合度を達成する
ために必要な時間は短縮され得、それによって、全体的な製造速度が増加して、したがっ
て生産性増加が導かれる。
【０００７】
　しかしながら、繊維材料の混合または含浸を改善または促進するために低溶融粘度ポリ
アミド組成物を使うことによって、乏しい機械的特性および熱老化特性のため、自動車分
野などの要求が非常に高い用途には理想的ではない複合材構造が導かれ得る。
【０００８】
　ポリマーマトリックス組成物への熱安定剤の添加によって、より高い含浸温度が可能と
なり、それによって、ポリマーマトリックス組成物の粘度が低下するが、これらの熱安定
剤は、オーバーモールド樹脂の接着性を妨害するおそれがある。
【０００９】
　米国特許第７，７６３，６７４号明細書は、ヨウ化銅／ヨウ化カリウム混合物で熱安定
化された繊維強化ポリアミド組成物を開示する。
【００１０】
　米国特許出願公開第２０１０／０１２０９５９号明細書は、熱安定剤として遷移金属イ
オンで変性された粘土を含んでなるポリアミド組成物を開示する。粘土を変性するのに用
いられる金属イオンは、周期表の第ＩＢ族、第ＶＩＩＢ族、第ＶＩＩＢ族および第ＶＩＩ
Ｉ族の遷移金属、ならびにそれらの組み合わせから選択される遷移金属である。
【００１１】
　米国特許出願公開第２００９／０２６９５３２号明細書は、少なくとも１種の安定層を
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含んでなる多層構造を教示する。安定層は、０．５パーセントのヨウ化銅およびヨウ化カ
リウムをベースとする安定剤によって安定化される。この安定剤は、１０パーセントのヨ
ウ化銅、８０パーセントのヨウ化カリウムおよび１０パーセントのステアリン酸亜鉛から
なる。
【００１２】
　米国特許出願公開第２００８／０１４６７１８号明細書は、熱安定剤として金属粉末を
含んでなる非繊維強化熱可塑性成形組成物であって、金属粉末が多くても１ｍｍの重量平
均粒径を有し、そして金属粉末中の金属が、周期表の第ＶＢ族、第ＶＩＩＢ族、第ＶＩＩ
Ｂ族および第ＶＩＩＩＢ族の元素金属、ならびにそれらの混合物からなる群から選択され
る組成物を開示する。
【００１３】
　米国特許第７，８１１，６７１号明細書は、熱安定剤としてステアリン酸マグネシウム
結合剤と一緒にヨウ化カリウムおよびヨウ化第一銅を使用する、ポリアミド組成物を含ん
でなるフィルムを開示する。
【００１４】
　仏国特許第２，１５８，４２２号明細書は、低分子量ポリアミドマトリックスおよび強
化繊維から製造される複合材構造を開示する。ポリアミドの低分子量のため、ポリアミド
は低粘度を有する。ポリアミドマトリックスの低粘度によって、強化繊維の効率的な含浸
が可能である。
【００１５】
　米国特許第７，３２３，２４１号明細書は、強化繊維および星型構造を有する分枝状ポ
リアミド樹脂から製造される複合材構造を開示する。開示された星型構造を有するポリア
ミドは、溶融状態で高い流動性を示すと言われており、したがって、強化繊維の良好な含
浸を可能にし、良好な機械的特性を有する複合材構造を形成する。
【００１６】
　国際公開第２００７／１４９３００号パンフレットは、ポリアミドマトリックス組成物
を含んでなる繊維強化材料を含んでなる構成部分、ポリアミド組成物を含んでなるオーバ
ーモールドされた構成部分、およびその間の任意の結合層を含んでなる半芳香族ポリアミ
ド複合材物品であって、ポリアミド組成物の少なくとも１種が半芳香族ポリアミド組成物
である物品を開示する。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１７】
　しかしながら、繊維材料を迅速かつ効率的に含浸することができ、そしてオーバーモー
ルドされた複合材構造が、良好な長期的熱安定性および中間層接着性を示す、マトリック
ス樹脂組成物を含んでなるオーバーモールドされた複合材構造がなお必要とされている。
【課題を解決するための手段】
【００１８】
　本明細書において、
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３または約３重量パーセ
ントのマトリックス熱安定剤を含んでなるポリアミドマトリックス樹脂組成物と、
　織物または不織物構造、フェルト、ニット、ブレイズ、テキスタイル、繊維バッティン
グまたはマットおよびこれらの組み合わせから選択される繊維材料と、
　ポリアミド表面樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントの銅をベースと
する熱安定剤を含んでなるポリアミド表面樹脂組成物と
を含んでなる第１の構成部分、
ならびに
　ポリアミド樹脂組成物と、
　任意選択的に、ガラス繊維、炭素繊維、ガラスビーズおよびアラミド繊維から選択され
る強化剤と
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を含んでなり、そして上記第１の構成部分上へオーバーモールドされる第２の構成部分
を含んでなる複合材構造であって、
マトリックス熱安定剤は、銅をベースとする熱安定剤とは異なり、
繊維材料は、ポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸され、
そして第２の構成部分は、第１の構成部分の表面に接着される、複合材構造が開示され、
請求される。
【００１９】
　好ましくは、本発明の複合材構造において、マトリックス熱安定剤は、ジペンタエリス
リトール、トリペンタエリスリトール、ペンタエリスリトールおよびこれらの混合物から
選択される。より好ましくは、マトリックス熱安定剤は、ジペンタエリスリトールから選
択される。
【００２０】
　第２の態様において、本発明は、本発明の複合材構造から調製される物品を提供する。
【００２１】
　なおもう１つの態様において、本発明は、本発明の複合材構造を製造するプロセスを開
示し、請求する。
【発明を実施するための形態】
【００２２】
　本発明による複合材構造は、それらの製造間の良好な熱安定性、良好な熱老化特性、長
期高温曝露後の機械的特性の保持、および複合材構造の第１の構成部分と第２の構成部分
との間の結合強度の良好な保持を提供する。
【００２３】
　複合材構造を製造するため、そしてポリマーの性能を増加させるため、構成部分構造を
包囲または封入するように、構成部分の上部の一部分または表面の全てに１種またはそれ
以上のポリマー組成物を「オーバーモールドする」ことがしばしば望ましい。オーバーモ
ールドするとは、構成部分構造（第１の構成部分）の１つまたはそれ以上の表面上に直接
的に第２のポリマー（第２の構成部分）を成形して、複合材構造を形成することを伴い、
第１の構成部分と第２の構成部分は、少なくとも１つの界面において互いに接着されて、
複合材構造を製造する。第１の構成部分は、様々なポリマーおよび繊維材料を含んでなる
ことができる。第１の構成部分の繊維材料を含浸するために使用される本発明のポリマー
組成物（すなわち、マトリックスポリマー組成物）は、第１の構成部分の表面を構成する
樹脂（すなわち、表面樹脂組成物）とは異なる組成物であるが、それらは同一のポリアミ
ドポリマーを含んでなってもよい。複合材構造の第１の構成部分および第２の構成部分は
、互いに良好な接着性を有することが望ましい。複合材構造は、良好な寸法安定性を有し
、熱サイクルを含む不利な条件下でその機械的特性を保持することが望ましい。
【００２４】
　ポリアミドは、それらの優れた機械的特性のため、複合材構造を製造するために使用可
能なポリマーの優れた例である。都合の悪いことに、ポリアミド組成物は、それらの製造
間および使用間の長期高温曝露時にそれらの機械的特性の容認できない悪化を起こし得、
したがって、それらは自動車分野などの要求が非常に高い用途で使用されるオーバーモー
ルドされた複合材構造を製造するためには理想ではあり得ない。実際に、自動車分野で現
在一般的に望まれているものは、高温耐性、軽量構造である。そのような高温耐性構造は
、それらが、自動車のボンネット下の領域でしばしば達成されるような１２０℃より高い
、またはさらには２００℃より高い温度に曝露される時に、それらの機械的特性を保持す
ること、または長期間、例えば９０℃などの中間温度でそれらの機械的特性を保持するこ
とが必要とされる。プラスチック部分がそのような時間および温度の組み合わせに曝露さ
れる時、ポリマーの熱酸化によって機械的特性が低下する傾向が一般的な現象である。こ
の現象は熱老化と呼ばれる。
【００２５】
　都合の悪いことに、既存の技術では、繊維材料の含浸速度に関して、良好な熱耐性、長
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期高温曝露に対する機械的特性の良好な保持、およびオーバーモールド組成物への優れた
接着性を有するポリマーによって、容易かつ効率的なプロセス可能性を組み合わせること
ができない。
【００２６】
　本発明は、複合材構造およびそれらの製造プロセスに関する。本発明による複合材構造
は、少なくとも２つの構成部分を含んでなる。第１の構成部分は、少なくとも１種の繊維
材料に含浸される少なくとも１種のポリアミドマトリックス樹脂を含んでなり、そしてポ
リアミドマトリックス樹脂はマトリックス熱安定剤を含んでなる。好ましくは、マトリッ
クス熱安定剤は、ジペンタエリスリトール、トリペンタエリスリトール、ペンタエリスリ
トールおよびこれらの混合物から選択され、そしてさらにより好ましくは、マトリックス
熱安定剤は、ジペンタエリスリトールである。第１の構成部分は、追加的に、銅をベース
とする熱安定剤を含んでなるポリアミド表面樹脂組成物を含んでなる。ポリアミドマトリ
ックス樹脂組成物およびポリアミド表面樹脂組成物で使用されるポリアミドは、同一のポ
リアミドまたは異なるポリアミド、あるいは２種以上のポリアミドのブレンドであること
が可能である。
【００２７】
　第１の構成部分をオーバーモールドするために使用される複合材構造の第２の構成部分
は、銅をベースとする熱安定剤を含んでなり、そして任意選択的に強化剤を含んでなるポ
リアミド樹脂組成物である。
【００２８】
定義
　本明細書で使用される場合、「約」および「または約」という句は、問題の量または値
が、示される値またはほぼ同じのいくつかの他の値であってもよいことを意味するように
意図される。この句は、同様の値が、本発明による等しい結果または効果を促進すること
を伝えるように意図される。
【００２９】
　本明細書で使用される場合、「複合材構造」という用語は、第１の構成部分および第２
の構成部分を含んでなる構造を意味する。第２の構成部分が第１の構成部分上へオーバー
モールドされて、複合材構造が製造される。
【００３０】
　本明細書で使用される場合、「第１の構成部分」という用語は、少なくとも１種のポリ
アミドマトリックス樹脂組成物、少なくとも１種の繊維材料およびポリアミド表面樹脂組
成物を含んでなる組成物を意味する。ポリアミド表面樹脂組成物は、第１の構成部分の全
表面の最外部の表面であるか、または第１の構成部分の表面の一部分のみであり、これは
、第１の構成部分表面の何パーセントがオーバーモールドされるかによる。ポリアミド表
面樹脂組成物は、第１の構成部分の最外部の上部、最外部の底面、または最外部の上部お
よび最外部の底面の両方であることが可能である。
【００３１】
　本明細書で使用される場合、「ポリアミドマトリックス樹脂」という用語は、繊維材料
を含浸するために使用されるポリアミド樹脂組成物を意味する。
【００３２】
　本明細書で使用される場合、「マトリックス熱安定剤」という用語は、ポリアミドマト
リックス樹脂組成物で使用される安定剤を意味する。マトリックス熱安定剤は、銅をベー
スとする熱安定剤ではなく、銅または銅イオンを含有しない。
【００３３】
　本明細書で使用される場合、「繊維材料」という用語は、当業者に既知のあらゆる適切
なマット、ファブリックまたはウェブの形態である材料を意味する。繊維材料を形成する
ために使用される繊維またはストランドは、相互に連結する（すなわち、少なくとも１つ
の繊維またはストランドが、少なくとも１つの他の繊維またはストランドに接触して、連
続的な材料を形成する）か、または互いに接触して、連続的なマット、ウェブまたは同様
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の構造が形成される。
【００３４】
　本明細書で使用される場合、「ポリアミド表面樹脂」という用語は、第１の構成部分の
外部表面を含んでなるポリアミド組成物を意味する。ポリアミド表面樹脂組成物は、最終
用途次第で、第１の構成部分の全外部表面、または第１の構成部分の外部表面の一部分を
含んでなることができる。
【００３５】
　本明細書で使用される場合、「銅をベースとする熱安定剤」という用語は、ハロゲン化
銅化合物およびハロゲン化アルカリ金属化合物、あるいは種々のハロゲン化銅化合物また
はハロゲン化アルカリ金属化合物の組み合わせを含んでなる熱安定剤を意味する。
【００３６】
　本明細書で使用される場合、「第２の構成部分」という用語は、ポリアミド樹脂組成物
および任意選択的に強化剤を含んでなる組成物を意味する。第２の構成部分は、第１の構
成部分をオーバーモールドするために使用される。
【００３７】
　本明細書で使用される場合、「オーバーモールドされる」という用語は、高分子組成物
によって基板、構造または物品をオーバーモールドするために使用される成形およびキャ
スティングプロセスを意味する。それは、基板、構造、物品における成形プロセスであり
、オーバーモールド高分子組成物は結合して、冷却時に基板、構造または物品の必要不可
欠な部分（すなわち外部の部分）になる。
【００３８】
　本明細書で使用される場合、「含浸される」という用語は、繊維材料のキャビティおよ
び空隙空間にポリアミドマトリックス樹脂組成物が流動することを意味する。
【００３９】
　本明細書で使用される場合、「結合強度」という用語は、複合材構造の第１の構成部分
と第２の構成部分と間の結合の強度を意味する。
【００４０】
　本明細書で使用される場合、「熱老化」という用語は、所与の期間で高温に構成部分構
造を曝露することを意味する。
【００４１】
　本明細書で使用される場合、「高温長期的曝露」という用語は、曝露要因（すなわち時
間および温度）の組み合わせを指す。研究室条件、または自動車のボンネット下の領域で
達成されるものなどのポリマーの寿命の条件（例えば、１２０℃以上、好ましくは１６０
℃以上、より好ましくは１８０℃以上、そしてなおより好ましくは２００℃以上の温度で
、老化または曝露が５００時間以上、好ましくは１０００時間以上である）で熱老化性能
を実証するポリマーは、より長期間の老化または曝露の間、より低い温度で同様の性能を
示すために、示されることができる。ポリマー劣化の速度定数の温度依存は、例えば、“
Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　Ｓｃｉｅｎｃｅ”，１９９９年，３４，８
４３－８４９などの文献から既知であって、そしてアレニウスの法則によって説明されて
おり、一例として、１８０℃で５００時間老化は、おおよそ、８０℃で１２年間の老化に
等しい。
【００４２】
第１の構成部分
　第１の構成部分は、１種またはそれ以上のポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸さ
れる１種またはそれ以上の繊維材料を含んでなり、そして１種またはそれ以上の表面樹脂
組成物を含んでなる。第１の構成部分は、約５０～２００００ミクロン、好ましくは約５
０～５０００ミクロン、より好ましくは約５００～３０００ミクロン、最も好ましくは約
８００～２０００ミクロンの全体の厚さを有することができる。第１の構成部分は、複数
の繊維材料を有することができる。
【００４３】
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　ポリアミド表面樹脂組成物は、第１の構成部分の上部および底面表面であることができ
る（本質的に完全に第１の構成部分を封入する）。そのような組成物は、第２の構成部分
によって第１の構成部分の全表面を封入またはオーバーモールドすることが望ましい場合
に有用であり得る。ポリアミド表面樹脂組成物は、第１の構成部分の上部のみまたは底面
のみであってもよく、あるいは上部または底面表面の一部分のみであってもよく、これは
、第１の構成部分表面の何パーセントがオーバーモールドされるかによる。
【００４４】
　第１の構成部分が、１つの表面または表面の一部分上のみにオーバーモールドされる場
合、ポリアミド表面樹脂組成物は、第２の構成部分によってオーバーモールドされる表面
または表面の一部分上のみに存在してよい。
【００４５】
繊維材料
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸される繊維材料は、当業者に既知のあらゆる
適切なマット、ファブリックまたはウェブの形態でもよい。そのような繊維材料の適切な
例には、織物または不織物ファブリックまたはマット、繊維の一方向性ストランドなどが
含まれ、そして第１の構成部分中の繊維材料の異なる層は、異なる種類の繊維、マットま
たはファブリックから形成されてもよい。第１の構成部分は、１種またはそれ以上のポリ
アミドマトリックス樹脂組成物で含浸される複数の層の繊維材料を含有してもよい。追加
的に、あらゆる所与の繊維層は、２種類以上の繊維（例えば、炭素およびガラス繊維）か
ら形成されてもよい。繊維は一方向性でもよいか、二方向性でもよいか、多方向性でもよ
い。あらかじめ含浸された一方向性繊維および繊維バンドルを、繊維材料を形成するため
に適切な織物または不織物マットまたは他の構造に形成してもよい。繊維材料は、一方向
性のあらかじめ含浸された材料またはあらかじめ含浸された材料の多方向性ラミネートの
形態であってもよい。
【００４６】
　繊維材料は、好ましくは、織物または不織物構造（例えば、マット、フェルト、ファブ
リックおよびウェブ）テキスタイル、繊維バッティング、２種以上の材料の混合物および
それらの組み合わせから選択される。不織物構造は、ランダム繊維配向または整列繊維構
造から選択することができる。ランダム繊維配向の例には、限定されないが、マット、ニ
ードルドマットまたはフェルトの形態であることができる材料が含まれる。整列繊維構造
の例には、限定されないが、一方向性繊維ストランド、二方向性ストランド、多方向性ス
トランド、多軸テキスタイルが含まれる。テキスタイルは織物形態のもの、ニット、ブレ
イズ、及びそれらの組み合わせから選択されてもよい。
【００４７】
　本明細書で使用される場合、「ポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸される繊維材
料」という用語は、マトリックス樹脂組成物によって実質的に包囲される繊維材料の相互
に浸透するネットワークを形成するために、ポリアミドマトリックス樹脂組成物が繊維材
料を封入および包埋することを意味する。本明細書の目的のために、「繊維」という用語
は、その長さに対して垂直なその断面領域を横切って、長さ対幅の高い比率を有する肉眼
的に均一な実体として定義される。繊維断面はあらゆる形状であることが可能であるが、
典型的に丸いかまたは卵型である。複合構造の最終用途および必要とされる機械的特性次
第で、いくつかの同一繊維材料または異なる繊維材料の組み合わせのいずれかを使用する
ことによって、２種以上の繊維材料を使用することが可能である。異なる繊維材料の組み
合わせの例は、例えば中心層として配置される平面ランダムマットなどの不織物構造と、
外側の層または中心層の上層もしくは下層、または中心層の上下の両方の層として配置さ
れる１種またはそれ以上の織物連続繊維材料とを含んでなる組み合わせである。そのよう
な組み合わせは、第１の構成部分の加工性および均質性の改善を可能にし、したがって、
複合材構造機械的特性の改善を導く。繊維材料は、あらゆる適切な材料または材料の混合
物から製造されてもよいが、ただし、材料または材料の混合物が、ポリアミドマトリック
ス樹脂組成物およびポリアミド表面樹脂組成物による含浸の間、および第２の構成部分に



(9) JP 6027012 B2 2016.11.16

10

20

30

40

50

よる第１の構成部分のオーバーモールドの間に使用される加工条件に耐えることを条件と
する。
【００４８】
　好ましくは、繊維材料は、ガラス繊維、炭素繊維、アラミド繊維、グラファイト繊維、
金属繊維、セラミック繊維、天然繊維またはそれらの混合物を含んでなり、より好ましく
は、繊維材料は、ガラス繊維、炭素繊維、アラミド繊維、天然繊維またはそれらの混合物
を含んでなり、そしてなおより好ましくは、繊維材料は、ガラス繊維、炭素繊維およびア
ラミド繊維またはそれらの混合物を含んでなる。天然繊維とは、植物由来または動物由来
のあらゆる材料を意味する。使用される場合、天然繊維は、好ましくは、例えば、シード
ヘア（例えば綿）、茎植物（例えば麻、亜麻、竹、靭皮およびコアファイバーの両方）、
葉植物（例えばサイザルとマニラ麻）、農業繊維（例えば、穀物わら、コーンコブ、米外
皮およびココナッツヘア）またはリグノセルロース系繊維（例えば木材、木部繊維、木粉
、紙および木材関連材料）などの植物供給源から誘導される。上記のとおり、２種以上の
繊維材料を使用することができる。例えば、ガラス繊維または天然繊維から製造された１
種またはそれ以上の中心層と、炭素繊維またはガラス繊維から製造された１種またはそれ
以上の外部層（中心層と関連する）とを含んでなる第１の構成部分などの異なる繊維から
製造された繊維材料の組み合わせを使用することができる。好ましくは、繊維材料は、織
物構造、不織物構造またはそれらの組み合わせから選択され、上記構造は、８～３０μｍ
の直径、好ましくは１０～２４μｍの直径を有するＥ－ガラスフィラメントであるガラス
繊維から製造される。本発明の第１の構成部分で使用される繊維材料は、短繊維または粒
子であることは不可能である。明白にするため、第１の構成部分中の繊維材料は、連続マ
ット、ウェブまたは同様の層状構造を形成するために、相互連結しない繊維または粒子で
あることは不可能である。言い換えると、それらが独立していることは不可能であり、あ
るいはポリアミドマトリックス樹脂組成物によって包囲される単一の繊維または粒子であ
ることは不可能である。
【００４９】
　繊維材料は、熱可塑性材料をさらに含んでなってもよい。例えば、繊維材料は、混合ま
たは交織糸の形態、あるいは織物または不織物の形態へのその後の加工に適切である熱可
塑性材料から製造された粉末で含浸された繊維材料、あるいは一方向性材料として使用す
るための混合物であってもよい。
【００５０】
　好ましくは、第１の構成部分（すなわち、マトリックス樹脂組成物および表面樹脂組成
物との組み合わせにおける繊維材料）中の繊維材料とポリマー材料の比率は、第１の構成
部分構造の全容量に基づく体積パーセントであるパーセントで、少なくとも３０パーセン
トの繊維材料、そしてより好ましくは４０～６０パーセントの繊維材料である。
【００５１】
銅をベースとする熱安定剤
　ポリアミド表面樹脂組成物（第１の構成部分）および任意選択的に第２の構成部分で使
用される熱安定剤は、ハロゲン化銅をベースとする無機熱安定剤である。熱安定剤は、少
なくとも１種のハロゲン化銅または酢酸銅および少なくとも１種のハロゲン化アルカリ金
属を含んでなる。ハロゲン化銅の非限定的な例には、ヨウ化銅および臭化銅が含まれる。
ハロゲン化アルカリ金属は、リチウム、ナトリウムおよびカリウムのヨウ化物および臭化
物からなる群から選択され、ヨウ化または臭化カリウムが好ましい。好ましくは、銅をベ
ースとする熱安定剤は、１０～５０重量パーセントのハロゲン化銅、５０～９０重量パー
セントのヨウ化カリウム、および０～１５重量パーセントのステアリン酸金属の混合物で
ある。さらにより好ましくは、銅をベースとする熱安定剤は、１０～３０重量パーセント
のハロゲン化銅、７０～９０重量パーセントのヨウ化カリウム、および０～１５重量パー
セントのステアリン酸金属の混合物であり、最も好ましくは、銅をベースとする熱安定剤
は、１０～２０重量パーセントのハロゲン化銅、７５～９０重量パーセントのヨウ化カリ
ウム、および０～１２重量パーセントのステアリン酸金属の混合物である。本発明の銅を
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ベースとする熱安定剤の例は、それぞれ、ヨウ化カリウム、ヨウ化第一銅およびステアリ
ン酸アルミニウムの重量比７：１：１（重量パーセント比約７８：１１：１１）のブレン
ドを含んでなるＣｉｂａ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｙ　Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ社製のＰｏｌｙａｄ
ｄ　Ｐ２０１である。好ましい熱安定剤は、ヨウ化銅およびヨウ化カリウム（ＣｕＩ／Ｋ
ｉ）の混合物である。熱安定剤は、場合により、第１の構成部分のポリアミド表面樹脂組
成物の全重量に基づく、または第２の構成部分のポリアミド樹脂組成物の全重量に基づく
重量パーセントで、０．１または約０．１～３または約３重量パーセント、好ましくは０
．１または約０．１～１．５または約１．５重量パーセント、あるいはより好ましくは０
．１または約０．１～１．０または約１．０重量パーセントの量で存在する。ポリアミド
表面樹脂組成物または第２の構成部分のポリアミド樹脂組成物のハロゲン化銅をベースと
する熱安定剤の量は、予期される用途次第である。極めて高温の環境が想像されるならば
、より高濃度のハロゲン化銅熱安定剤が必要である。
【００５２】
マトリックス熱安定剤
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物のマトリックス熱安定剤は、ポリアミド表面樹脂組
成物および任意選択的に第２の構成部分の銅をベースとする熱安定剤とは異なる。ポリア
ミドマトリックス樹脂組成物の１種またはそれ以上のマトリックス熱安定剤は、第１の構
成部分のポリアミドマトリックス樹脂組成物の全重量に基づく重量パーセントで、０～３
または約３重量パーセント、好ましくは０．１または約０．１～３または約３重量パーセ
ント、より好ましくは０．１または約０．１～１または約１重量パーセント、あるいはよ
り好ましくは０．１または約０．１～０．７または約０．７重量パーセントの量で存在す
る。
【００５３】
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物で使用されるマトリックス熱安定剤は、それがハロ
ゲン化銅をベースとする熱安定剤ではない限り、あらゆる熱安定剤であることが可能であ
る。ポリアミドマトリックス樹脂組成物で有用な熱安定剤には、３個以上のヒドロキシル
基を有する多価アルコールが含まれる。１種またはそれ以上の多価アルコールは、独立し
て、３個以上のヒドロキシル基を含有する脂肪族ヒドロキシル基化合物、３個以上のヒド
ロキシル基を含有する脂肪族脂環式化合物、３個以上のヒドロキシル基を含有する脂環式
化合物および３個以上のヒドロキシル基を含有する糖類から選択されてもよい。
【００５４】
　多価アルコールの脂肪族鎖は、炭素原子のみではなく、例えば、窒素、酸素および硫黄
原子から選択されてもよい１種またはそれ以上のヘテロ原子を含むことができる。多価ア
ルコールに存在する脂環式環は、単環式または二環式もしくは多環式環系の一部であるこ
とができ、そして炭素環式または複素環式でもよい。多価アルコールに存在する複素環式
環は、単環式または二環式もしくは多環式環系の一部であることができ、そして例えば、
窒素、酸素および硫黄原子から選択されてもよい１種またはそれ以上のヘテロ原子を含ん
でもよい。１種またはそれ以上の多価アルコールは、エーテル、カルボン酸、カルボン酸
アミドまたはカルボン酸エステル基などの１種またはそれ以上の置換基を含有してもよい
。
【００５５】
　３個以上のヒドロキシル基を含有する多価アルコールの例には、限定されないが、グリ
セロール、トリメチロールプロパン、２，３－ジ－（２’－ヒドロキシエチル）－シクロ
ヘキサン－１－オール、ヘキサン－１，２，６－トリオール、１，１，１－トリス－（ヒ
ドロキシメチル）エタン、３－（２’－ヒドロキシエトキシ）－プロパン－１，２－ジオ
ール、３－（２’－ヒドロキシプロポキシ）－プロパン－１，２－ジオール、２－（２’
－ヒドロキシエトキシ）－ヘキサン－１，２－ジオール、６－（２’－ヒドロキシプロポ
キシ）－ヘキサン－１，２－ジオール、１，１，１－トリス－［（２’－ヒドロキシエト
キシ）－メチル］－エタン、１，１，１－トリス－［（２’－ヒドロキシプロポキシ）－
メチル］－プロパン、１，１，１－トリス－（４’－ヒドロキシフェニル）－エタン、１
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，１，１－トリス－（ヒドロキシフェニル）－プロパン、１，１，３－トリス－（ジヒド
ロキシ－３－メチルフェニル）－プロパン、１，１，４－トリス－（ジヒドロキシフェニ
ル）－ブタン、１，１，５－トリス－（ヒドロキシフェニル）－３－メチルペンタン、ジ
－トリメチロプロパン、トリメチロールプロパンエトキシレート、またはトリメチロール
プロパンプロポキシレートなどのトリオール、ペンタエリスリトール、ジペンタエリスリ
トールおよびトリペンタエリスリトールなどのポリオール、ならびにシクロデクストリン
、Ｄ－マンノース、グルコース、ガラクトース、スクロース、フルクトース、キシロース
、アラビノース、Ｄ－マンニトール、Ｄ－ソルビトール、Ｄ－またはＬ－アラビトール、
キシリトール、イジトール、タリトール、アリトール、アルトリトール、グイリトール、
エリスリトール、トレイトール、Ｄ－グロニック－ｙ－ラクトンなどの３個以上のヒドロ
キシル基を含有する糖類などが含まれる。
【００５６】
　好ましい多価アルコールには、少なくとも１個の原子によって互いに分離されたそれぞ
れの炭素原子に結合する一対のヒドロキシル基を有するものが含まれる。特に好ましい多
価アルコールは、一対のヒドロキシル基が、１個の炭素原子によって互いに分離されたそ
れぞれの炭素原子に結合するものである。好ましくは、本明細書に記載されるポリアミド
マトリックス樹脂組成物に含まれる１種またはそれ以上の多価アルコールは、独立して、
ペンタエリスリトール、ジペンタエリスリトール、トリペンタエリスリトール、ジ－トリ
メチロプロパン、Ｄ－マンニトール、Ｄ－ソルビトール、キシリトールおよびそれらの混
合物から選択される。より好ましくは、本明細書に記載されるポリアミド組成物に含まれ
る１種またはそれ以上の多価アルコールは、独立して、ジペンタエリスリトール、トリペ
ンタエリスリトール、ペンタエリスリトールおよびそれらの混合物から選択される。なお
より好ましくは、本明細書に記載されるポリアミド組成物に含まれる１種またはそれ以上
の多価アルコールは、ジペンタエリスリトールおよび／またはペンタエリスリトールであ
る。
【００５７】
　１種またはそれ以上の多価アルコールは、第１の構成部分のポリアミドマトリックス樹
脂組成物の全重量に基づく重量パーセントで、０．２５重量パーセント～１５重量パーセ
ント、より好ましくは０．５重量パーセント～１０重量パーセント、そしてなおより好ま
しくは０．５重量パーセント～５重量パーセントで本明細書に記載されるポリアミドマト
リックス樹脂組成物に存在する。
【００５８】
　好ましくは、本明細書に記載されるポリアミド組成物に含まれる１種またはそれ以上の
多価アルコールは、ジペンタエリスリトールおよび／またはペンタエリスリトールであり
、そして第１の構成部分のポリアミドマトリックス樹脂組成物の全重量に基づく重量パー
セントで、０．１または約０．１～３または約３重量パーセント、より好ましくは０．１
または約０．１～１または約１重量パーセント、あるいはより好ましくは０．１または約
０．１～０．７または約０．７重量パーセントで本明細書に記載されるポリアミドマトリ
ックス樹脂組成物に存在する。
【００５９】
ポリアミド樹脂
　本発明の複合材構造の製造に使用されるポリアミド樹脂は、１種またはそれ以上のジカ
ルボン酸および１種またはそれ以上のジアミン、ならびに／または１種またはそれ以上の
アミノカルボン酸の縮合生成物、ならびに／あるいは１種またはそれ以上の環式ラクタム
の開環重合生成物である。ポリアミド樹脂は、完全脂肪族ポリアミド樹脂、半芳香族ポリ
アミド樹脂およびそれらの混合物から独立して選択される。「半芳香族」という用語は、
脂肪族カルボン酸モノマーおよび脂肪族ジアミンモノマーを含んでなるポリアミド樹脂を
説明する「完全脂肪族」と比較して、少なくともいくつかの芳香族カルボン酸モノマーお
よび脂肪族ジアミンモノマーを含んでなるポリアミド樹脂を説明する。
【００６０】
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　完全脂肪族ポリアミド樹脂は、ジアミン、ジカルボン酸、ラクタム、アミノカルボン酸
およびそれらの反応性等価物などの脂肪族および脂環式モノマーから形成される。適切な
アミノカルボン酸には、１１－アミノドデカン酸が含まれる。本発明の文脈上、「完全脂
肪族ポリアミド樹脂」という用語は、そのようなモノマーの２種以上から誘導されたコポ
リマー、および２種以上の完全脂肪族ポリアミド樹脂のブレンドを指す。直鎖、分枝状お
よび環式モノマーが使用されてよい。
【００６１】
　完全脂肪族ポリアミド樹脂の調製に有用なカルボン酸モノマーとしては、限定されない
が、例えば、アジピン酸（Ｃ６）、ピメリン酸（Ｃ７）、スベリン酸（Ｃ８）、アゼライ
ン酸（Ｃ９）、セバシン酸（Ｃ１０）、ドデカンジ酸（Ｃ１２）およびテトラデカンジ酸
（Ｃ１４）などの脂肪族カルボン酸が含まれる。有用なジアミンとしては、限定されない
が、テトラメチレンジアミン、ヘキサメチレンジアミン、オクタメチレンジアミン、デカ
メチレンジアミン、２－メチルペンタメチレンジアミン、２－エチルテトラメチレンジア
ミン、２－メチルオクタメチレンジアミン、トリメチルヘキサメチレンジアミン、および
／またはそれらの混合物を含む４個以上の炭素原子を有するものが含まれる。完全脂肪族
ポリアミド樹脂の適切な例には、ＰＡ６、ＰＡ６，６、ＰＡ４，６、ＰＡ６，１０、ＰＡ
６，１２、ＰＡ６，１４、Ｐ６，１３、ＰＡ６，１５、ＰＡ６，１６、ＰＡ１１、ＰＡ１
２、ＰＡ１０、ＰＡ９，１２、ＰＡ９，１３、ＰＡ９，１４、ＰＡ９，１５、ＰＡ６，１
６、ＰＡ９，３６、ＰＡ１０，１０、ＰＡ１０，１２、ＰＡ１０，１３、ＰＡ１０，１４
、ＰＡ１２，１０、ＰＡ１２，１２、ＰＡ１２，１３、ＰＡ１２，１４、ならびにそれら
のコポリマーおよびブレンドが含まれる。本明細書に記載されるポリアミド組成物に含ま
れる完全脂肪族ポリアミド樹脂の好ましい例としては、ＰＡ６、ＰＡ１１、ＰＡ１２、Ｐ
Ａ４，６、ＰＡ６，６、ＰＡ，１０、ＰＡ６，１２、ＰＡ１０，１０、ならびにそれらの
コポリマーおよびブレンドが含まれる。
【００６２】
　半芳香族ポリアミド樹脂は、酸モノマーの少なくとも一部が１種またはそれ以上の芳香
族カルボン酸から選択されるホモポリマー、コポリマー、ターポリマーまたはより高次の
ポリマーである。１種またはそれ以上の芳香族カルボン酸は、テレフタル酸、またはテレ
フタル酸と、１種またはそれ以上の、イソフタル酸、例えば２－メチルテレフタル酸など
の置換フタル酸、およびナフタレンジカルボン酸の未置換または置換異性体などの他のカ
ルボン酸との混合物であることが可能であり、カルボン酸成分は少なくとも５５モルパー
セントのテレフタル酸を含有する（カルボン酸混合物に基づくモルパーセントで）。好ま
しくは、１種またはそれ以上の芳香族カルボン酸は、テレフタル酸、イソフタル酸および
それらの混合物から選択され、そしてより好ましくは、１種またはそれ以上のカルボン酸
は、テレフタル酸およびイソフタル酸の混合物であり、混合物は好ましくは少なくとも５
５モルパーセントのテレフタル酸を含有する。さらに、１種またはそれ以上のカルボン酸
を、１種またはそれ以上の、アジピン酸、ピメリン酸、スベリン酸、アゼライン酸、セバ
シン酸およびドデカン二酸などの脂肪族カルボン酸、好ましくはアジピン酸と混合するこ
とができる。より好ましくは、半芳香族ポリアミド樹脂の１種またはそれ以上のカルボン
酸混合物に含まれるテレフタル酸およびアジピン酸の混合物は、少なくとも２５モルパー
セントのテレフタル酸を含有する。半芳香族ポリアミド樹脂は、４個以上の炭素原子を有
するジアミンから選択されることができる１種またはそれ以上のジアミンを含んでなり、
限定されないが、テトラメチレンジアミン、ヘキサメチレンジアミン、オクタメチレンジ
アミン、ノナメチレンジアミン、デカメチレンジアミン、２－メチルペンタメチレンジア
ミン、２－エチルテトラメチレンジアミン、２－メチルオクタメチレンジアミン、トリメ
チルヘキサメチレンジアミン、ビス（ｐ－アミノシクロヘキシル）メタン、ｍ－キシリレ
ンジアミン、ｐ－キシリレンジアミン、および／またはそれらの混合物が含まれる。半芳
香族ポリアミド樹脂の適切な例には、ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）（ポリア
ミド６，Ｔ）、ポリ（ノナメチレンテレフタルアミド）（ポリアミド９，Ｔ）、ポリ（デ
カメチレンテレフタルアミド）（ポリアミド１０，Ｔ）、ポリ（ドデカメチレンテレフタ
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ルアミド）（ポリアミド１２，Ｔ）、ヘキサメチレンアジパミド／ヘキサメチレンテレフ
タルアミドコポリアミド（ポリアミド６，Ｔ／６，６）、ヘキサメチレンテレフタルアミ
ド／ヘキサメチレンイソフタルアミド（６，Ｔ／６，Ｉ）、ポリ（ｍ－キシリレンアジパ
ミド）（ポリアミドＭＸＤ，６）、ヘキサメチレンアジパミド／ヘキサメチレンテレフタ
ルアミドコポリアミド（ポリアミド６，Ｔ／６，６）、ヘキサメチレンテレフタルアミド
／２－メチルペンタメチレンテレフタルアミドコポリアミド（ポリアミド６，Ｔ／Ｄ，Ｔ
）、ヘキサメチレンアジパミド／ヘキサメチレンテレフタルアミド／ヘキサメチレンイソ
フタルアミドコポリアミド（ポリアミド６，６／６，Ｔ／６，Ｉ）、ポリ（カプロラクタ
ム－ヘキサメチレンテレフタルアミド）（ポリアミド６／６，Ｔ）、ならびにそれらのコ
ポリマーおよびブレンドが含まれる。本明細書に記載されるポリアミド組成物に含まれる
半芳香族ポリアミド樹脂のより好ましい例は、ＰＡ６，Ｔ、ＰＡ６，Ｔ／６，６、ＰＡ６
，Ｔ／６，Ｉ、ＰＡＭＸＤ，６、ＰＡ６，Ｔ／Ｄ，Ｔ、ならびにそれらのコポリマーおよ
びブレンドが含まれる。
【００６３】
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物、ポリアミド表面樹脂組成物、および第２の構成部
分のポリアミド樹脂のポリアミドとして、脂肪族または半芳香族ポリアミドのあらゆる組
み合わせを使用することができる。最終用途次第でポリアミドの適切な組み合わせを選択
することは、当業者の通常の技術の範囲内である。
【００６４】
第２の構成部分
　第１の構成部分をオーバーモールドするために使用される複合材構造の第２の構成部分
は、任意選択的に上記銅をベースとする熱安定剤および任意選択的に強化剤を含んでなる
ポリアミド樹脂組成物である。１種またはそれ以上のポリアミドは、第１の構成部分マト
リックス樹脂および表面樹脂組成物の１種またはそれ以上のポリアミドと同一であっても
、異なってもよい。
【００６５】
強化剤
　第２の構成部分のポリアミド樹脂組成物は、さらに、ガラス繊維、ガラスフレーク、炭
素繊維、マイカ、ウォラストナイト、炭酸カルシウム、タルク、焼成粘土、カオリン、硫
酸マグネシウム、ケイ酸マグネシウム、硫酸バリウム、二酸化チタン、炭酸ナトリウムア
ルミニウム、バリウムフェライトおよびチタン酸カリウムなどの１種またはそれ以上の強
化剤を含んでなってもよい。第２の構成部分の強化剤は、第１の構成部分で使用されるも
のなどのマットまたは織布であることは不可能である。好ましくは、強化剤は、均一にポ
リアミドにブレンドされた独立した繊維または粒子を含んでなる。第２の構成部分で使用
されるいずれの強化剤も、ポリアミド樹脂組成物が注入またはフロー成形されることを可
能にしなければならない。存在する場合、１種またはそれ以上の強化剤は、第２の構成部
分のポリアミド樹脂組成物の全重量に基づく重量パーセントで、１または約１重量パーセ
ント～６０または約６０重量パーセント、好ましくは１または約１重量パーセント～４０
または約４０重量パーセント、あるいはより好ましくは１または約１重量パーセント～３
５または約３５重量パーセントの量で存在する。
【００６６】
複合材構造
　本発明の構成部分にマトリックスおよび銅をベースとする熱安定剤を添加することによ
って、加工の間、ならびに複合材構造の使用時および経時的に、第１の構成部分および任
意選択的に第２の構成部分の熱安定性が改善する。改善された熱安定性に加えて、熱安定
剤の存在によって、繊維材料の含浸の間に使用される温度の増加が可能になり得、したが
って、本明細書に記載されるマトリックス樹脂の溶融粘度を低下させる。マトリックス樹
脂の溶融粘度低下の結果として、繊維材料の含浸速度は増加し得る。
【００６７】
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物および第１の構成部分のポリアミド表面樹脂組成物
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における異なる熱安定剤の使用は、本発明の重要な態様である。ポリアミド表面樹脂組成
物および任意選択的に第２の構成部分における銅をベースとする熱安定剤の使用によって
、第１の構成部分に対する第２の構成部分の結合強度が改善し、同時に、複合材構造の適
切な熱老化特性を提供する。
【００６８】
　好ましい実施形態において、マトリックス熱安定剤は、ジペンタエリスリトール、トリ
ペンタエリスリトール、ペンタエリスリトールおよびこれらの混合物から選択され、そし
て表面樹脂組成物の表面熱安定剤は、銅をベースとする熱安定剤である。
【００６９】
　複合材構造は、第１の構成部分上にオーバーモールドされた第２の構成部分を含んでな
る。第２の構成部分は、第１の構成部分の上部または底面表面の少なくとも一部分、第１
の構成部分の上部または底面の全て、または両方において、上記第１の構成部分に結合す
るか、あるいは第１の構成部分を完全に封入する。第１の構成部分の表面のどの部分がオ
ーバーモールドされるかに関係なく、オーバーモールドされる第１の構成部分の表面は、
第１および第２の構成部分の良好な結合強度を確実にするため、ポリアミド表面樹脂組成
物を含まなければならない。第２の構成部分は、上記のものなどの脂肪族ポリアミド樹脂
、半芳香族ポリアミド樹脂またはそれらの組み合わせから選択される１種またはそれ以上
のポリアミド樹脂組成物を含んでなる。
【００７０】
添加剤
　複合材構造のいずれの構成部分のポリアミド樹脂も、さらに、限定されないが、ポリマ
ーコンパウンド技術において既知の紫外線光安定剤、難燃剤、フロー向上添加剤、潤滑剤
、帯電防止剤、着色剤（染料、顔料、カーボンブラックなどを含む）、核形成剤、結晶化
促進剤および他の加工助剤またはそれらの混合物を含む１種またはそれ以上の一般的な添
加剤を含んでもよい。
【００７１】
　上記充填材、変性剤および他の成分は、当該技術で周知の量および形態で存在してよく
、粒子の少なくとも１つの寸法が１～１０００ｎｍの範囲である、いわゆるナノ材料の形
態を含む。
【００７２】
　好ましくは、熱安定剤を含むが本発明の第１の構成部分に使用される繊維材料を除く、
複合材構造のいずれかの構成部分に使用されるポリアミド樹脂に添加されるいずれの添加
剤も、ポリアミド樹脂内で十分に分散される。本発明のポリアミド樹脂および添加剤を組
み合わせるために、いずれの溶融混合法も使用されてよい。例えば、ポリアミド樹脂およ
び添加剤は、例えば、一軸または二軸押出機、ブレンダー、一軸または二軸ニーダー、あ
るいはバンブリー攪拌器などの溶融攪拌器に、単一工程での添加によって全て一度に、ま
たは段階的に添加されて、次いで溶融混合されてもよい。段階的にポリアミド樹脂および
追加の添加剤を添加する場合、ポリアミド樹脂および／または添加剤の一部を最初に添加
して、溶融混合し、その後、残りのポリアミド樹脂および添加剤を添加して、十分に混合
された、または均一な組成物が得られるまでさらに溶融混合する。
【００７３】
　本発明による複合材構造は、第１の構成部分を第２の構成部分でオーバーモールドする
工程を含んでなるプロセスによって製造されてもよい。「オーバーモールドする」とは、
第２の構成部分が、第１の構成部分の表面の少なくとも一部分上へ成形されるか、または
押出成形されることを意味する。
【００７４】
　オーバーモールドプロセスの一例において、第１および第２の構成部分が、第１の構成
部分の表面の少なくとも一部分において互いに結合するように、第２の構成部分は、以下
に記載されるようにあらかじめ製造された第１の構成部分がすでに含まれる型に注入され
る。第１の構成部分は、最終複合材構造の外部表面を画定するキャビティを有する型に配
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置される。第２の構成部分は、第１の構成部分の片側または両側でオーバーモールドされ
てもよく、そして第１の構成部分を完全に、または部分的に封入してもよい。型に第１の
構成部分を配置した後、次いで、第２の構成部分が溶融形態で導入される。２つの構成部
分は、オーバーモールド工程として、好ましくは射出または圧縮成形によって、そしてよ
り好ましくは射出成形によって一緒に結合される。
【００７５】
　第１の構成部分は、ポリアミドマトリックス樹脂組成物で繊維材料を含浸する工程であ
って、第１の構成部分の表面の少なくとも一部分がポリアミド表面樹脂組成物を含んでな
る工程を含んでなるプロセスによって製造することができる。好ましくは、繊維材料は、
サーモプレスすることによって、ポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸される。サー
モプレスの間、ポリマーを溶融させて、繊維材料に浸透させ、したがって、上記繊維材料
を含浸するため、繊維材料、ポリアミドマトリックス樹脂組成物およびポリアミド表面樹
脂組成物は熱および圧力を受ける。
【００７６】
　典型的に、適切な含浸を可能にするため、サーモプレスは、２～１００バール、より好
ましくは１０～４０バールの圧力で、そしてポリアミドマトリックス樹脂組成物およびポ
リアミド表面樹脂組成物の融点より高い温度、好ましくは融点より少なくとも約２０℃高
い温度で実行する。加熱は、接触加熱、輻射ガス加熱、赤外線加熱、対流または強制対流
、誘導加熱、マイクロ波加熱またはそれらの組み合わせを含む様々な手段によって行われ
てもよい。ポリアミド組成物がサーモプレスの間、溶融状態にある場合であっても、ポリ
アミド表面樹脂組成物は、いずれかの重要な程度まで、表面から移行しない。サーモプレ
ス後、第１の構成部分は、一体化された構成部分構造以外の別々の層を有するラミネート
構造ともはや考えられない。
【００７７】
　マトリックス熱安定剤をポリアミドマトリックス樹脂組成物に添加することによって得
られた改善された熱安定性により、繊維材料の含浸の間に使用される温度を、マトリック
ス熱安定剤を用いない場合のポリアミド樹脂組成物と比較して、増加させることができる
。温度のこの増加によって得られるポリアミドマトリックス樹脂組成物の溶融粘度の低下
によって、繊維材料のより迅速な含浸速度が可能となり、これは、より迅速な複合材構造
の全体的な製造サイクルに変換される。ポリアミド表面樹脂組成物へのハロゲン化銅をベ
ースとする熱安定剤の添加によって、含浸の間にポリアミド表面樹脂組成物に熱安定性が
もたらされ、そして追加的に、複合材構造の第１の構成部分に対する第２の構成部分の改
善された結合強度がもたらされる。
【００７８】
　含浸プロセスの間に使用される圧力は、静的プロセスによって、または連続的プロセス
（動的プロセスとしても知られる）によって加えることが可能であり、速度の理由で連続
的プロセスが好ましい。含浸プロセスの例には、限定されないが、真空成形、インモール
ドコーティング、クロスダイ押出成形、引き抜き成形、ワイヤーコーティング型プロセス
、ラミネーション、スタンピング、ダイヤフラム形成またはプレス成形が含まれ、ラミネ
ーションが好ましい。
【００７９】
　繊維材料を含浸するために使用されるプロセスの一例は、ラミネーションプロセスであ
る。ラミネーションプロセスの第一工程は、加熱ゾーンにおいて対立する加圧ローラーま
たはベルトを通して、繊維材料、ポリアミドマトリックス樹脂組成物およびポリアミド表
面樹脂組成物に適用される熱および圧力が関与し、好ましくは、続いて、圧密を完成させ
るために冷却領域において圧力が連続適用され、そして加圧手段によって含浸された繊維
材料を冷却する。ラミネーション技術の例には、限定されないが、カレンダー仕上げ、フ
ラットベッドラミネーションおよび二重ベルトプレスラミネーションが含まれる。含浸プ
ロセスとしてラミネーションが使用される場合、好ましくは、ラミネーションに二重ベル
トプレスが使用される。ラミネーションプロセスは、ポリアミドマトリックス樹脂組成物
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および繊維材料の様々な層の組み合わせを含んでなってもよい。ポリアミド表面樹脂組成
物は、ラミネーションプロセスの間、上部層、または上部および底面層の両方として常に
使用される。例えば、多層ラミネートは、２層のポリアミドマトリックス樹脂組成物層、
繊維層として１層の織物連続ガラス繊維テキスタイル、２層のポリアミドマトリックス樹
脂組成物層、１層の織物連続ガラス繊維テキスタイル、２層のポリアミドマトリックス樹
脂組成物層、１層の織物連続ガラス繊維テキスタイルおよび２層のポリアミド表面層を含
んでなり、１１層ラミネートが製造されてもよい。ラミネーションプロセスを使用する繊
維材料の含浸後、最終製品は本発明の第１の構成部分であり、次いでオーバーモールド可
能である。このプロセスによって調製される第１の構成部分は、もはや多層ラミネートで
なく、識別できる個々の層のない一体化された構造（ポリマー連続体）である。
【００８０】
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物およびポリアミド表面樹脂組成物は、例えば、粉末
コーティング、フィルムラミネーション、押出コーティング、またはそれらの２種以上の
組み合わせなどの従来の手段によって繊維材料に適用されることも可能であるが、ただし
、ポリアミドオーバーモールド樹脂組成物が第１の構成部分の表面の少なくとも一部分に
適用される場合、接近可能となるように、ポリアミド表面樹脂組成物が第１の構成部分の
表面の少なくとも一部分上に適用されることを条件とする。
【００８１】
　粉末コーティングプロセスの間、従来の粉砕方法によって得られたポリマー粉末を繊維
材料に適用する。粉末は、分散、振りかけ、噴霧、熱または火炎噴霧、あるいは流動床コ
ーティング法によって繊維材料上に適用されてもよい。複数の粉末コーティング層を繊維
材料に適用することができる。任意選択的に、粉末コーティングプロセスは、繊維材料上
での粉末のポスト焼結工程である工程をさらに含んでもよい。ポリアミドマトリックス樹
脂組成物およびポリアミド表面樹脂組成物は、第１の構成部分の表面の少なくとも一部分
がポリアミド表面樹脂組成物を含んでなるように、繊維材料に適用される。その後、加圧
領域の外側の粉末コーティングされた繊維材料を任意選択的に予熱して、粉末コーティン
グされた繊維材料上にサーモプレスを実行する。
【００８２】
　フィルムラミネーションの間、例えば、ブローフィルム押出成形、キャストフィルム押
出成形およびキャストシート押出成形などの当該技術で既知の従来の押出法によって得ら
れた、ポリアミドマトリックス樹脂組成物を含んでなる１枚またはそれ以上のフィルム、
およびポリアミド表面樹脂組成物から製造された１枚またはそれ以上であるフィルムを、
例えば、層化によって繊維材料に適用する。ポリアミド表面樹脂組成物は、再び、サーモ
プレスの前にフィルムラミネートの上部または底面、あるいは上部および底面層である。
その後、ポリアミドマトリックス樹脂組成物、ポリアミド表面樹脂組成物、および１種ま
たはそれ以上の繊維材料から製造された１枚またはそれ以上のフィルムを含んでなるフィ
ルムラミネート上でサーモプレスを実行する。サーモプレスの間、フィルムは溶融し、そ
してポリアミドマトリックス樹脂が繊維材料を包囲するポリマー連続体として、繊維材料
の周囲で浸透する。ポリアミド表面樹脂組成物は、第１の構成部分の表面上に残存する。
【００８３】
　押出コーティングの間、マトリックス樹脂組成物から製造されたペレットおよび／また
は粒状体、ならびに表面樹脂組成物から製造されたペレットおよび／または粒状体は、フ
ィルムラミネーションプロセスと同様の様式で、溶融し、そして１つまたはそれ以上の溶
融カーテンを形成するように、１個またはそれ以上のフラットダイを通して押出され、次
いで、１つまたはそれ以上の溶融カーテンを配置することによって、溶融カーテンは繊維
材料上へ適用される。その後、本発明の第１の構成部分を提供するために、サーモプレス
を層化構造上で実行する。
【００８４】
　第１の構成部分と第２の構成部分との間の結合強度を改善する目的で、オーバーモール
ド工程の前に、第１の構成部分は、典型的に、ポリアミドマトリックス樹脂組成物の溶融
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温度付近であるが、溶融温度以下の温度で加熱され、次いで、加熱された第１の構成部分
を迅速に、加熱された型に移動して、これはオーバーモールド工程に使用される。そのよ
うな予熱工程は、接触加熱、輻射ガス加熱、赤外線加熱、対流または強制対流加熱、誘導
加熱、マイクロ波加熱またはそれらの組み合わせを含む様々な手段によって行われてもよ
い。
【００８５】
　最終用途次第で、第１の構成部分は、オーバーモールド工程の前に、所望の形状または
形態に成形されてもよく、あるいはシートの形態で使用されてもよい。第１の構成部分は
可撓性であってもよく、その場合は、巻き上げて、次いで、オーバーモールドするために
広げることができる。
【００８６】
　第１の構成部分を形成するための１つのプロセスは、含浸工程の後に第１の構成部分を
形成する工程を含んでなる。第１の構成部分を成形する工程は、圧縮成形、スタンピング
、あるいは熱および／または圧力を使用するいずれかの技術によって実行されてもよく、
圧縮成形およびスタンピングが好ましい。好ましくは、圧力は油圧成形プレスを使用する
ことによって加えられる。圧縮成形またはスタンピングの間、第１の構成部分は、ポリア
ミド表面樹脂組成物の溶融温度より高い温度まで、そして好ましくは加熱手段によってポ
リアミドマトリックス樹脂組成物の溶融温度より高い温度まで予熱されて、そして、最終
的な所望形状のキャビティを有する型を含有する成形プレスなどの形成手段に移され、そ
れによって、所望形態に成形され、そしてその後、ポリアミド表面樹脂組成物の溶融温度
より低い温度まで、そして好ましくはポリアミドマトリックス樹脂組成物の溶融温度より
低い温度まで冷却した後にプレスまたは型から移される。
【００８７】
　複合材構造の製造間の１つの課題は、上記の予熱工程の間および形成工程の間の第１の
構成部分の熱酸化および劣化、特に第１の構成部分の表面の熱劣化に関連する。本発明は
、良好な熱安定性を有する第１の構成部分を提供するのみでなく、第２の構成部分に対す
る優れた結合強度を有する第１の構成部分も提供する。これは、高温操作製造環境への曝
露間の機械性能の劣化に抵抗する複合材構造を導き、そして優れた長期曲げ強度（結合強
度）を提供する。
【００８８】
　複合材構造の第１の構成部分と第２の構成部分との間の接着性を改善する目的で、第１
の構成部分の表面は、オーバーモールドするために利用可能な比表面を増加させるために
、テクスチャ表面であってもよい。そのようなテクスチャ表面は、その表面に例えば小孔
またはインデントを有するプレスまたは型を用いる形成工程の間に得られてもよい。
【００８９】
　あるいは、単一成形ステーションで第１の構成部分を形成し、オーバーモールドする工
程を含んでなる１工程プロセスが使用されてもよい。この１工程プロセスは、型またはプ
レスにおける第１の構成部分の圧縮成形またはスタンピング工程を省略し、そして任意の
予熱工程および成形ステーションまたはキャビティへの予熱された第１の構成部分の移動
を省略する。この１工程プロセスの間、第１の構成部分は、成形ステーションの外側で、
それに隣接して、またはその中で、第１の構成部分が、オーバーモールド工程の間、適合
しているか、または形成可能である温度で加熱され、好ましくは、第１の構成部分は、そ
の溶融温度より高い温度まで加熱される。第１の構成部分の形状は、続いてオーバーモー
ルドが行われる型によって与えられる。
【００９０】
　本発明による複合材構造は、例えば、自動車、トラック、民間航空機、航空宇宙、鉄道
、家庭用機器、コンピュータハードウェア、携帯型ハンドヘルド電子デバイス、レクリエ
ーションおよびスポーツ装置用の部品、機械用、建築物用、光起電装置用または機械的デ
バイス用の構造部品などの広範囲の種々の用途で使用されてもよい。
【００９１】
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　自動車用途の例としては、限定されないが、シート部品およびシートフレーム、エンジ
ンカバーブラケット、エンジンクレイドル、サスペンションアームおよびクレイドル、ス
ペアタイヤウェル、シャシー強化材、フロアパン、フロントエンドモジュール、ステアリ
ングコラムフレーム、インストルメントパネル、ドアシステム、ボディパネル（例えば水
平ボディパネルおよびドアパネル）、テールゲート、ハードトップフレーム構造、コンバ
ーチブルトップフレーム構造、ルーフィング構造、エンジンカバー、トランスミッション
およびパワー供給部品のためのハウジング、オイルパン、エアバッグハウジングキャニス
ター、自動車内部インパクト構造、エンジンサポートブラケット、クロスカービーム、バ
ンパービーム、歩行者用セーフティビーム、ファイアウォール、リアパーセルシェルフ、
クロスビヒクルバルクヘッド、圧力容器、例えば、冷却剤ボトル、消火器、トラック圧縮
エアブレーキシステム容器、ハイブリッド内部燃焼／電気または電気自動車バッテリート
レイ、自動車サスペンションウイッシュボーンおよびコントロールアーム、サスペンショ
ンスタビライザリンク、リーフスプリング、ビヒクルホイール、レクリエーショナルビヒ
クルおよびオートバイスイングアーム、フェンダー、ルーフィングフレームおよびタンク
フラップが含まれる。
【００９２】
　家庭用機器の例は、限定されないが、洗濯機、乾燥器、冷蔵庫、空気調節および暖房が
含まれる。レクリエーションおよびスポーツの例には、限定されないが、インライン－ス
ケート部品、野球バット、ホッケースティック、スキーおよびスノーボードバインディン
グ、リュックサックバックおよびフレーム、ならびに自転車フレームが含まれる。機械用
構造部品の例には、例えば、ハンドヘルド電子デバイス、コンピュータ用のハウジングな
どの電気／電子機器部分が含まれる。
【００９３】
　好ましくは、本発明の複合材構造は、高温環境が存在する自動車のボンネット下の部品
として使用される。　以下に、本発明の好ましい態様を示す。
［１］　ポリアミドマトリックス樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３または約３重量
パーセントのマトリックス熱安定剤を含むポリアミドマトリックス樹脂組成物と、
　織物または不織物構造、フェルト、ニット、ブレイズ、テキスタイル、繊維バッティン
グまたはマットおよびこれらの組み合わせから選択される繊維材料と、
　ポリアミド表面樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントの銅をベースと
する熱安定剤を含むポリアミド表面樹脂組成物と
を含む第１の構成部分であって、
前記マトリックス熱安定剤は、前記銅をベースとする熱安定剤とは異なり、
前記繊維材料が、前記ポリアミドマトリックス樹脂組成物で含浸される第１の構成部分、
ならびに
　ポリアミド樹脂組成物と、
　任意選択的に、ガラス繊維、炭素繊維、ガラスビーズおよびアラミド繊維から選択され
る強化剤と
を含み、および前記第１の構成部分上へオーバーモールドされる第２の構成部分であって
、
前記第１の構成部分の表面に接着される第２の構成部分
を含むことを特徴とする複合材構造。
［２］　空気中１５０℃で１２０時間の前記複合材構造の熱老化後における前記第１の構
成部分と前記第２の構成部分との間の結合強度が、熱老化前の結合強度と少なくとも同等
であることを特徴とする［１］に記載の複合材構造。
［３］　前記ポリアミドマトリックス樹脂組成物と、前記第２の構成部分の前記ポリアミ
ド樹脂組成物とが同一のポリアミドであることを特徴とする［１］に記載の複合材構造。
［４］　前記ポリアミドマトリックス樹脂組成物と、前記第２の構成部分の前記ポリアミ
ド樹脂組成物とが異なるポリアミドであることを特徴とする［１］に記載の複合材構造。
［５］　前記マトリックス樹脂組成物の前記ポリアミド、前記表面樹脂組成物の前記ポリ
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アミド、および前記第２の構成部分のポリアミド樹脂組成物の前記ポリアミドが、ＰＡ６
；ＰＡ１１；ＰＡ１２；ＰＡ４，６；ＰＡ６，６；ＰＡ，１０；ＰＡ６，１２；ＰＡ１０
，１０；ＰＡ６Ｔ；ＰＡ６Ｉ；ＰＡ６Ｉ／６Ｔ；ＰＡ６，Ｔ／６，６；ＰＡＭＸＤ６；Ｐ
Ａ６Ｔ／ＤＴ、ならびにそれらのコポリマーおよびブレンドから独立して選択されること
を特徴とする［１］～［４］のいずれか一項に記載の複合材構造。
［６］　前記ポリアミドマトリックス樹脂組成物、前記ポリアミド表面樹脂組成物、およ
び前記第２の構成部分のポリアミド樹脂組成物が、ＰＡ６、ＰＡ６，６またはこれらのブ
レンドから独立して選択されることを特徴とする［１］～［５］のいずれか一項に記載の
複合材構造。
［７］　前記マトリックス熱安定剤が、ジペンタエリスリトール、トリペンタエリスリト
ール、ペンタエリスリトールおよびこれらの混合物から選択されることを特徴とする［１
］～［６］のいずれか一項に記載の複合材構造。
［８］　前記銅をベースとする熱安定剤が、１０～５０重量パーセントのハロゲン化銅、
５０～９０重量パーセントのヨウ化カリウム、および０～１５重量パーセントのステアリ
ン酸金属塩の混合物であることを特徴とする［１］～［７］のいずれか一項に記載の複合
材構造。
［９］　前記繊維材料が、前記第１の構成部分の３０体積パーセント～６０体積パーセン
トであることを特徴とする［１］～［８］のいずれか一項に記載の複合材構造。
［１０］　［１］～［９］のいずれか一項に記載の複合材構造から製造されることを特徴
とする物品。
［１１］　自動車、トラック、民間航空機、航空宇宙、鉄道、家庭用機器、コンピュータ
ハードウェア、ハンドヘルドデバイス、レクリエーションおよびスポーツ用の部品、機械
用の構造部品、建築物用の構造部品、光起電装置用の構造部品、または機械的デバイス用
の構造部品の形態であることを特徴とする［１０］に記載の物品。
［１２］　自動車パワートレインのカバーおよびハウジング、エンジンカバーブラケット
、ステアリングコラムフレーム、オイルパン、ならびに排気装置部品の形態であることを
特徴とする［１０］に記載の物品。
［１３］　第１の構成部分上へ第２の構成部分をオーバーモールドする工程を含む複合材
構造の製造方法であって、
前記第１の構成部分が、
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３または約３重量パーセ
ントのマトリックス熱安定剤を含むポリアミドマトリックス樹脂組成物と、
　織物または不織物構造、フェルト、ニット、ブレイズ、テキスタイル、繊維バッティン
グまたはマットおよびこれらの組み合わせから選択される繊維材料と、
　ポリアミド表面樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントの銅をベースと
する熱安定剤を含むポリアミド表面樹脂組成物と
を含み、および
前記第２の構成部分が、
　ポリアミド樹脂組成物と、
　任意選択的に、ガラス繊維、炭素繊維、ガラスビーズおよびアラミド繊維から選択され
る強化剤と
を含むことを特徴とする複合材構造の製造方法。
［１４］　ｉ）繊維材料にマトリックス樹脂組成物を含浸させて、第１の構成部分を製造
する工程であって、前記第１の構成部分の前記表面の少なくとも一部分が、表面樹脂組成
物を含む工程と、
　ｉｉ）前記第１の構成部分を形成する工程と、
　ｉｉｉ）前記第１の構成部分上へ第２の構成部分をオーバーモールドする工程と
を含む複合材構造の製造方法であって、
前記第１の構成部分が、
　ポリアミドマトリックス樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３または約３重量パーセ
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ントのマトリックス熱安定剤を含むポリアミドマトリックス樹脂組成物と、
　織物または不織物構造、フェルト、ニット、ブレイズ、テキスタイル、繊維バッティン
グまたはマットおよびこれらの組み合わせから選択される繊維材料と、
　ポリアミド表面樹脂組成物の重量に基づき、０．１～３重量パーセントの銅をベースと
する熱安定剤を含含むポリアミド表面樹脂組成物と
を含み、および
前記第２の構成部分が、
　ポリアミド樹脂組成物と、
　任意選択的に、ガラス繊維、炭素繊維、ガラスビーズおよびアラミド繊維から選択され
る強化剤と
を含むことを特徴とする複合材構造の製造方法。
［１５］　前記マトリックス熱安定剤が、ジペンタエリスリトール、トリペンタエリスリ
トール、ペンタエリスリトールおよびこれらの混合物から選択されることを特徴とする［
１３］または［１４］に記載の方法。
［１６］　前記マトリックス熱安定剤がジペンタエリスリトールであることを特徴とする
［１５］に記載の方法。
【実施例】
【００９４】
　本発明による複合材構造の実施例（表中「Ｅ」と略される）および比較例の複合材構造
（表中「Ｃ」と略される）を調製するために、以下の材料を使用した。融点およびガラス
転移温度についてが記載される場合、それらは、ＤＳＣ器具によって最初に１０℃／分で
加熱走査して測定された。
【００９５】
　ポリアミド１（ＰＡ１）：アジピン酸および１，６－ヘキサメチレンジアミンを含んで
なり、約３２０００ダルトンの重量平均分子量を有し、本件特許出願人からＰＡ６６とし
て商業的に入手可能なポリアミド。ＰＡ１は、約２６０℃～約２６５℃の融点および約４
０℃～約７０℃のガラス転移を有する。
【００９６】
　ポリアミド２（ＰＡ２）：５０：５０の重量比でのポリアミドＰＡ１とポリアミド６（
ＰＡ６）とのブレンド。ＰＡ６はポリカプロラクタムであって、ＢＡＳＦ　ｃｏｒｐｏｒ
ａｔｉｏｎ社から商業的に入手可能である。ＰＡ２は、約２１０℃～約２７０℃の１つま
たはそれ以上の融点および約３０℃～約７０℃のガラス転移を有する。
【００９７】
　ポリアミド３（ＰＡ３）：ＰＡ２と同様のポリアミドのブレンドであるが、ポリアミド
ＰＡ６，６対ＰＡ６の重量比が７５：２５であるもの。ＰＡ３は、約２１０℃～約２７０
℃の１つまたはそれ以上の融点および約３０℃～約７０℃のガラス転移を有する。
【００９８】
　第２の構成部分のポリアミド樹脂組成物（ＰＡ－ＳＣ）：ポリアミドＰＡ１、Ｃ１～Ｃ
４の第２の構成部分の全重量に基づく３０パーセントのガラス繊維、およびＥ１およびＣ
５～Ｃ９の第２の構成部分の全重量に基づく３３パーセントのガラス繊維、および銅をベ
ースとする熱安定剤。この樹脂は、本件特許出願人から商業的に入手可能である。
【００９９】
　多価アルコールをベースとする熱安定剤（ＤＰＥ）：Ｄｉ－Ｐｅｎｔａ　９３として、
Ｐｅｒｓｔｏｒｐ　Ｓｐｅｃｉａｌｉｔｙ　Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ　ＡＢ社，Ｐｅｒｓｔｏ
ｒｐ，スウェーデンから商業的に入手可能なジペンタエリスリトール。
【０１００】
　銅をベースとする熱安定剤（ＣｕＩ／ＫＩ）：Ｃｉｂａ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｙ　Ｃｈｅ
ｍｉｃａｌｓ社から入手可能な、ヨウ化カリウム、ヨウ化第一銅、およびステアリン酸ア
ルミニウムの７－１－１（重量で）ブレンドのブレンド。
【０１０１】
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フィルムの調製
　表１、２および３に示される実施例Ｅ１とおよび比較例Ｃ１～Ｃ９のマトリックス樹脂
組成物および表面樹脂組成物は、約２８０℃で、二軸押出機で溶融または溶融ブレンドさ
れた。約２８０℃でアダプターおよびフィルムダイによって押出機から出し、１００℃に
オイル加熱されたキャスティングドラム上にキャストし、次いで、空気中で引き抜き、そ
して室温でコアの周りに巻くことによって、溶融または溶融ブレンドされたポリアミド組
成物（表１、２または３）からフィルムを製造した。比較例Ｃ１～Ｃ４に関して、マトリ
ックス樹脂組成物は約１０２ミクロン厚膜に製造され、そして表面樹脂組成物は約２００
ミクロン厚膜に製造された。実施例Ｅ１および比較例Ｃ５～Ｃ９に関して、マトリックス
樹脂および表面樹脂組成物は、約２５０ミクロン厚膜に製造された。膜の厚さは、引き抜
きの速度によって制御された。
【０１０２】
第１の構成部分の調製
　実施例Ｅ１および比較例Ｃ１～Ｃ９の複合材構造を調製するために使用される第１の構
成部分の調製は、最初に約１．５ｍｍの厚さを有する７層ラミネートを製造することで実
行された。ラミネートは、表１、２および３に示される組成物のフィルム、および織物連
続ガラス繊維テキスタイル（１７ミクロンの直径を有し、０．４パーセントのシランベー
スサイジング剤でサイジングされ、そして１２００ｇ／ｋｍの公称移動テックスを有する
Ｅ－ガラス繊維、６００ｇ／ｍ２の範囲重量で、２／２ツイル（バランス織り）に織られ
たもの）の複数の層を、以下の配列で含んでなる：表面樹脂組成物の２枚の層の膜、１層
の織物連続ガラス繊維テキスタイル、２層のマトリックス樹脂組成物層のフィルム、１層
の織物連続ガラス繊維テキスタイル、２層のマトリックス樹脂組成物層のフィルム、１層
の織物連続ガラス繊維テキスタイルおよび２層の表面樹脂層のフィルム。
【０１０３】
　最初に、両方ともＨｅｌｄ　ＧｍｂＨ社から供給される反回転鋼ベルトを備えた等圧二
重プレス機を使用して、マトリックス樹脂組成物を使用して、上記の７層をラミネートす
ることによって、Ｃ１～Ｃ４のラミネートを調製した。フィルムは、あらかじめ画定され
たスタッキング配列で、アンワインダーから機械に入れられた。加熱ゾーンは長さ約２０
００ｍｍであり、そして冷却ゾーンは長さ約１０００ｍｍであった。加熱および冷却は、
圧力の放出をせずに維持された。ラミネートは以下の条件、１ｍ／分のラミネーション速
度、３６０℃の最大機械温度および４０バールのラミネート圧力で調製された。これに続
いて、８インチのプラテンを用いてＤａｋｅ　Ｐｒｅｓｓ（Ｇｒａｎｄ　Ｈａｖｅｎ，Ｍ
ｉｃｈ）Ｍｏｄｅｌ　４４－２２５（圧力範囲０～２５Ｋ）を使用して、上記マトリック
ス樹脂組成物を含んでなるラミネートの両面に、２層の表面樹脂組成物のフィルムを圧縮
成形した。マトリックス樹脂組成物を含んでなるラミネートの６×６インチ試験片を型に
配置し、そして表面樹脂組成物のフィルムを約３００℃の温度で、約３ＫＰｓｉの圧力で
約２分間、そして約６ＫＰｓｉの圧力でさらに約３分間、ラミネートの表面上にプレスし
、その後、室温まで冷却し、第１の構成部分を提供した。Ｃ１～Ｃ４の第１の構成部分の
全体的な厚さは約１．５ｍｍであった。
【０１０４】
　上記の７層（２層の表面樹脂組成物のフィルム、１層の織物連続ガラス繊維テキスタイ
ル、２層のマトリックス樹脂組成物のフィルム、１層の織物連続ガラス繊維テキスタイル
、２層のマトリックス樹脂組成物のフィルム、１層の織物連続ガラス繊維テキスタイル、
２層の表面樹脂組成物のフィルム）を手で配置し、次いで、以下の通りＤａｋｅ　Ｐｒｅ
ｓｓを使用して圧縮成形することによって、Ｅ１およびＣ５～Ｃ９のラミネートを調製し
た。上記フィルムおよびガラス織物層の６×６インチ試験片を型に配置し、そして約３２
０℃の温度まで加熱し、圧力を用いずに２分間この温度に保持し、次いで、以下の圧力で
３２０℃の温度でプレスした：約２分間約６バール、次いで、さらに約２分間約２２バー
ルの圧力、次いで、さらに約２分間約４５バールの圧力。これをその後、周囲温度まで冷
却した。Ｅ１およびＣ５～Ｃ９の第１の構成部分の全体的な厚さは約１．６ｍｍであった
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。
【０１０５】
複合材構造の調製
　第１の構成部分を、第２の構成部分によって、比較例Ｃ１～Ｃ４に関しては約１．７ｍ
ｍの厚さで、そして実施例Ｅ１および比較例Ｃ５～Ｃ９に関しては約１．６ｍｍの厚さで
オーバーモールドすることによって、本発明の複合材構造を製造した。複合材構造の全体
的な厚さは約３．２ｍｍであった。
【０１０６】
　比較例Ｃ１～Ｃ４に関して、第１の構成部分を５×５インチ（約１２７ｍｍ×１２７ｍ
ｍ）試験片に切断し、そしてＣ１およびＣ２に関しては１８０℃、そしてＣ３およびＣ４
に関しては２１０℃で３分間、加熱チャンバーに配置した。実施例Ｅ１および比較実施例
Ｃ５～Ｃ９に関して、第１の構成部分を３×５インチ（約７６ｍｍ×１２７ｍｍ）試験片
に切断し、そして１５０℃で約１０分間、加熱チャンバーに配置した。次いで、比較例Ｃ
１～Ｃ４に関して、第１の構成部分は、Ｅｎｇｅｌ縦プレスのモールドキャビティに、ロ
ボットアームで迅速に移動され、ここで、第２の構成部分は、Ｅｎｇｅｌ成形機によって
第１の構成部分上に射出成形された。加熱チャンバーから取り出し、オーバーモールド樹
脂と接触させるための移動時間は９秒であった。Ｅｎｇｅｌ成形機のモールドキャビティ
は１２０℃で油加熱され、そして射出機械は、本発明の複合材構造を製造するための第１
の構成部分上への第２の構成部分の射出の間、２８０℃に設定された。
【０１０７】
　実施例Ｅ１および比較例Ｃ５～Ｃ９に関して、次いで、第１の構成部分は、モールドキ
ャビティに手で移動され、そして成形機（Ｎｉｓｓｅｉ　Ｃｏｒｐ．製，Ｍｏｄｅｌ　Ｆ
Ｎ４０００，１７５２　ＫＮ，１４８ｃｃ（６ｏｚ．））によって、第２の構成部分樹脂
によってオーバー射出成形された。型は１５０℃に電子加熱され、そしてバールゲートを
有する１／８インチ×３インチ×５インチのプラークキャビティを備えた。射出機械は、
２９０℃に設定された。
【０１０８】
　熱老化（表１の比較例Ｃ１～Ｃ４）
　上記のとおり得られた複合材構造を、ダイヤモンドエッジブレードを備えたＭＫ－３７
７　Ｔｉｌｅ　Ｓａｗおよび潤滑剤として水を用いて、幅１／２インチ×長さ２　１／２
インチの試験片（バー）に切断した。試験片は、第１の構成部分の表面を曝露する第１の
構成部分の表面まで、バーの第２の構成部分を通して切断することによってノッチをつけ
た。第１の構成部分の表面を越えてノッチを切断しないこと、または第１の構成部分から
第２の構成部分の分離を開始しないことが重要である。ノッチは、歯の細かい鋸刃を使用
して切断する。ノッチつき試験片を、次いで、１５０℃の再循環空気オーブンで熱老化し
た。７２時間および／または１２０時間で、試験片をオーブンから取り出し、そして、Ｉ
ｎｓｔｒｏｎ機を使用して、３点曲げ試験を通して曲げ強度を測定した。
【０１０９】
　熱老化（表２および３の実施例Ｅ１および比較例Ｃ５～Ｃ９）
　上記のとおり得られた複合材構造を、ダイヤモンドエッジブレードを備えたＭＫ－３７
７　Ｔｉｌｅ　Ｓａｗおよび潤滑剤として水を用いて、幅１／２インチ（約１２．７ｍｍ
）×長さ３インチ（約７６ｍｍ）の試験片（バー）に切断した。試験片の半分を２１０℃
の再循環空気オーブンで２５０時間熱老化した。熱老化後、表２に記録されるように、試
験片のいくつかは剥離した。銅をベースとする熱安定剤が表面樹脂組成物に存在し、そし
てマトリックス樹脂組成物のマトリックス熱安定剤としてＤＰＥを有する実施例Ｅ１の複
合材構造では、熱老化後に剥離する試験片はより少なかった（８個中２個）。熱安定剤の
ない複合材構造（Ｃ５）、マトリックスおよび表面樹脂組成物の両方にＤＰＥがある複合
材構造（Ｃ６）、表面樹脂組成物にＤＰＥがあって、そしてマトリックス樹脂組成物に銅
をベースとする熱安定剤がある複合材構造（Ｃ７）、またはマトリックスおよび表面樹脂
組成物の両方にＤＰＥおよび銅をベースとする熱安定剤ＤＰＥの混合物がある複合材構造
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【０１１０】
表１の複合材構造（Ｃ１～Ｃ４）の曲げ強度（結合強度）
　熱曝露後のノッチつき試料の曲げ強度は、第１の構成部分と第２の構成部分との間の結
合強度の熱老化特徴の指標である。結合強度は、３点曲げ法、修正されたＩＳＯ－１７８
によって、ノッチつき試験片上で測定された。装置および形状はＩＳＯ方法１７８に従い
、２．０インチ（約５１ｍｍ）支点幅で試験片を曲げ、荷重端部がスパンの中央にある。
複合材構造のオーバーモールドされた表面は、２つの側面支点（２インチ（約５１ｍｍ）
離れて）に基づく引張側面上にあった（外側スパン）が、複合材構造の圧縮側面（内側ス
パン）上で単一支点（荷重）によって刻み目を付けられた。この試験形状で、試験片のノ
ッチは下（引張側面）にあった。ノッチは、中心から１／４インチ離れて（荷重から１／
４インチ離れて）配置された。試験を２ｍｍ／分で実行した。複合材構造の第１および第
２の構成部分の間の分離または破損（層間剥離）が見られるまで、試験を実行した。この
時点での応力を記録した。
【０１１１】
　第１の構成部分に関して表１で示される各材料のパーセントは、第１の構成部分の特定
の組成物（すなわち、マトリックス樹脂または表面樹脂組成物）の全重量に基づく。例え
ば、表面樹脂組成物は、９８．５重量パーセントのＰＡ２および１．５重量パーセントの
ＤＰＥである。第２の構成部分のための材料のパーセントは、使用されるポリアミド、ガ
ラス繊維および使用される熱安定剤の全重量に基づく。初期の曲げ強度値は、熱老化前の
複合材構造に対する。実際の曲げ強度値（ＭＰａ）は、熱老化後の初期の曲げ強度値のパ
ーセントとともに示される。明らかに、初期の曲げ係数値の全ては熱老化前の１００パー
セントである。
【０１１２】
　表１中、表面樹脂組成物中に銅をベースとする熱安定剤を含有する比較例Ｃ２およびＣ
４は、空気中１５０℃で１２０時間熱老化後に結合強度（曲げ強度）を保持することが見
られる。対照的に、表面樹脂組成物中ＤＰＥ熱安定剤を含有する比較例Ｃ１およびＣ２で
は、空気中１５０℃で１２０時間熱老化後に結合強度を失った。
【０１１３】
表３の複合材構造の曲げ強度（Ｅ１、Ｃ５、Ｃ６およびＣ９）
　曲げ強度は、３点曲げ法により、剥離しなかった表２の熱老化された試験片において試
験された。装置および形状はＩＳＯ方法１７８に従い、２．０インチ支点幅で試験片を曲
げ、荷重端部がスパンの中央にある。オーバーモールドされた試験片の第１の構成部分は
、２つの側面支点（２インチ離れて）に基づく引張側面上にあった（外側スパン、下）が
、試験片の第２の構成部分の圧縮側面（内側スパン、上）上で単一支点（荷重）によって
刻み目を付けられた。試験は、破損するまで２ｍｍ／分で１ＫＮ荷重で実行された。結果
は、熱老化されていない試験片の試験結果とともに表３に示される。熱老化後の曲げ強度
の保持率パーセントも表３に記録する。表３中、表面樹脂組成物中に銅をベースとする熱
安定剤およびマトリックス樹脂組成物中にＤＰＥを含有する実施例Ｅ１は、空気中２１０
℃で２５０時間熱老化後に曲げ強度を保持することが見られる。対照的に、それぞれ、マ
トリックスおよび表面樹脂組成物の両方に熱安定剤、ＤＰＥを少含有しない、およびマト
リックスおよび表面樹脂組成物の両方に銅をベースとする熱安定剤を少含有しない比較例
Ｃ５、Ｃ６およびＣ９では、空気中２１０℃で２５０時間熱老化後に曲げ強度を失った。
【０１１４】
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