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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
（Ａ）ポリブチレンテレフタレート５０～９５重量部および（Ｂ）ポリエチレンテレフタ
レート５～５０重量部の合計１００重量部に対して、（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不
飽和酸のグリシジルエステルを共重合成分とするグリシジル基含有共重合体を１～１０重
量部、（Ｄ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンを共重合成分とする密度が８７
０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オレフィン共重合体を５～２５重量部、（
Ｅ）ハロゲン系難燃剤を１～３５重量部、（Ｆ）三酸化アンチモンを１～２５重量部、（
Ｇ）強化繊維を１０～１１０重量部配合してなるポリブチレンテレフタレート樹脂組成物
であって、前記（Ｃ）グリシジル基含有共重合体と前記（Ｄ）未変性エチレン・α－オレ
フィン共重合体の配合の重量比（Ｃ）／（Ｄ）が、１０／９０以上３０／７０以下である
ポリブチレンテレフタレート樹脂組成物。
【請求項２】
結晶化温度が１７５℃以下である請求項１記載のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物
。
【請求項３】
前記（Ｄ）未変性エチレン・α－オレフィン共重合体の１９０℃、２１６０ｇで測定され
るメルトフローレートが０．０５ｇ／１０分以上１．０ｇ／１０分以下である請求項１ま
たは２記載のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物。
【請求項４】
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前記（Ａ）ポリブチレンテレフタレート樹脂および（Ｂ）ポリエチレンテレフタレート樹
脂の合計１００重量部に対して、さらに（Ｈ）エポキシ化合物を０．０５重量部以上２．
０重量部以下配合してなる請求項１～３いずれか記載のポリブチレンテレフタレート樹脂
組成物。
【請求項５】
前記（Ｈ）エポキシ化合物が、下記一般式（１）で表されるノボラック型エポキシ樹脂で
ある請求項４記載のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物。
【化１】

（上記一般式（１）中、Ｘは上記一般式（２）または（３）で表される二価の基を表す。
上記一般式（１）～（２）中、Ｒ１～Ｒ４はそれぞれ独立に炭素数１～８のアルキル基ま
たは炭素数６～１０のアリール基を表し、それぞれ同一でも相異なってもよい。上記一般
式（１）中、ｎは０より大きく１０以下の値を表す。上記一般式（１）～（２）中、ａ、
ｃ、ｄはそれぞれ独立に０～４の値を表す。ｂは０～３の値を表す。）
【請求項６】
請求項１～５のいずれか記載のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物からなる成形品に
金属がインサートされたインサート成形品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ポリブチレンテレフタレート樹脂組成物およびインサート成形品に関する。
詳しくは、機械機構部品、電気電子部品または自動車部品等のインサート成形品に有用な
ポリブチレンテレフタレート樹脂組成物およびそれを用いたインサート成形品に関するも
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のである。より詳しくは、成形時の離型性に優れ、成形品にしたときに機械特性、耐加水
分解性、難燃性に優れる成形品が得られるポリブチレン樹脂組成物、および前記樹脂組成
物よりなる、耐冷熱衝撃性に優れる、金属がインサートされたインサート成形品に関する
。
【背景技術】
【０００２】
　ポリブチレンテレフタレート樹脂（以下、ＰＢＴと略記することがある。）は、電気特
性、耐薬品性、耐熱性、寸法安定性などに優れているため、各種の電気・電子機器部品、
自動車、列車、電車などの車両用内外装部材、その他の一般工業製品製造用材料として広
く使用されている。
【０００３】
　自動車電装部品の場合、電極等の金属部品をインサート成形して製造されることが多く
、使用環境の温度変化に伴い樹脂と金属の線膨張差により成形品が割れないこと、すなわ
ち耐冷熱衝撃性が求められる。
【０００４】
　近年では、電気自動車（以下、ＥＶと略記することがある）やハイブリット自動車（以
下、ＨＥＶと略記することがある）の普及に伴い、電気特性に優れるＰＢＴは充電部品、
バッテリー部品、パワーコントロールユニット周辺部品等に広く使用されており、耐冷熱
衝撃性に加え、火炎や高電圧に対する安全性から難燃性も必要とされている。
【０００５】
　このような課題に対し、例えば特許文献１には、ＰＢＴとポリエチレンテレフタレート
樹脂（以下、ＰＥＴと略記することがある）、ハロゲン系難燃剤、難燃助剤、ガラス繊維
を配合した樹脂組成物の提案がなされている。しかし、エラストマーが配合されていない
ため、特許文献１に記載された技術では、耐冷熱衝撃性が不十分である。
【０００６】
　また、耐冷熱衝撃性を向上させる方法として、例えば特許文献２には、ポリブチレンテ
レフタレート樹脂とグリシジル基及び／又はカルボン酸誘導体末端を有するエラストマー
、鎖状ポリエステルオリゴマーからなる樹脂組成物の提案がなされている。しかし、この
樹脂組成物では難燃剤を含まないため、難燃性が十分ではなく、また、以前として耐冷熱
衝撃性が不十分であり、物性バランスが良好にならない、という課題があった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開２０１２－２５９３１号公報
【特許文献２】特開２０１２－２０１８５７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明の課題は、成形時の離型性に優れ、成形品としたときに、機械特性、難燃性、お
よび耐加水分解性に優れる成形品が得られるポリブチレンテレフタレート樹脂組成物、な
らびに耐冷熱衝撃性に優れるインサート成形品が得られるポリブチレンテレフタレート樹
脂組成物を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者らは、かかる課題を解決するために、鋭意研究、検討を重ねた結果、本発明に
到達した。
【００１０】
　すなわち、本発明は
（１）（Ａ）ポリブチレンテレフタレート５０～９５重量部および（Ｂ）ポリエチレンテ
レフタレート５～５０重量部の合計１００重量部に対して、（Ｃ）α－オレフィンとα，



(4) JP 6337660 B2 2018.6.6

10

20

30

40

50

β－不飽和酸のグリシジルエステルを共重合成分とするグリシジル基含有共重合体を１～
１０重量部、（Ｄ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンを共重合成分とする密度
が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オレフィン共重合体を５～２５重量
部、（Ｅ）ハロゲン系難燃剤を１～３５重量部、（Ｆ）三酸化アンチモンを１～２５重量
部、（Ｇ）強化繊維を１０～１１０重量部配合してなるポリブチレンテレフタレート樹脂
組成物であって、前記（Ｃ）グリシジル基含有共重合体と前記（Ｄ）未変性エチレン・α
－オレフィン共重合体の配合の重量比（Ｃ）／（Ｄ）が、１０／９０以上３０／７０以下
であるポリブチレンテレフタレート樹脂組成物。
（２）結晶化温度が１７５℃以下である（１）記載のポリブチレンテレフタレート樹脂組
成物。
（３）前記（Ｄ）未変性エチレン・α－オレフィン共重合体の１９０℃、２１６０ｇで測
定されるメルトフローレートが０．０５ｇ／１０分以上１．０ｇ／１０分以下である（１
）または（２）のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物。
（４）前記（Ａ）ポリブチレンテレフタレート樹脂および（Ｂ）ポリエチレンテレフタレ
ート樹脂の合計１００重量部に対して、さらに（Ｈ）エポキシ化合物を０．０５重量部以
上２．０重量部以下配合してなる（１）～（３）いずれか記載のポリブチレンテレフタレ
ート樹脂組成物。
（５）前記（Ｈ）エポキシ化合物が、下記一般式（１）で表されるノボラック型エポキシ
樹脂である（４）記載のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物。
【００１１】
【化１】
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【００１２】
（上記一般式（１）中、Ｘは上記一般式（２）または（３）で表される二価の基を表す。
上記一般式（１）～（２）中、Ｒ１～Ｒ４はそれぞれ独立に炭素数１～８のアルキル基ま
たは炭素数６～１０のアリール基を表し、それぞれ同一でも相異なってもよい。上記一般
式（１）中、ｎは０より大きく１０以下の値を表す。上記一般式（１）～（２）中、ａ、
ｃ、ｄはそれぞれ独立に０～４の値を表す。ｂは０～３の値を表す。）
（６）（１）～（５）のいずれか記載のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物からなる
成形品に金属がインサートされたインサート成形品。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は、成形時の離型性に優れ、これを成
形することにより難燃性、機械特性、耐加水分解性に優れる成形品を得ることができる。
さらに、耐冷熱衝撃性に優れるインサート成形品を得ることができる。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】実施例において離型性評価に使用した箱型成形品形状
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は、（Ａ）ポリブチレンテレフタレー
トおよび（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートに、（Ｃ）グリシジル基含有共重合体、（Ｄ
）未変性エチレン・α－オレフィン共重合体、（Ｅ）ハロゲン系難燃剤、（Ｆ）三酸化ア
ンチモンおよび（Ｇ）強化繊維を配合してなる。
【００１６】
　（Ａ）ポリブチレンテレフタレートは、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する原料か
ら、重縮合反応等の通常の重合方法によって得られる重合体である。テレフタル酸のエス
テル形成性誘導体としては、例えば、テレフタル酸の低級アルキルエステル等が挙げられ
る。より具体的には、メチルエステル、エチルエステル、プロピルエステルおよびブチル
エステル等が挙げられる。
【００１７】
　本発明の目的を損なわない範囲であれば、テレフタル酸またはその誘導体および、１，
４－ブタンジオールまたはその誘導体とともに、他のジカルボン酸またはその誘導体を共
重合したものであってもよいし、他のジオールまたはその誘導体を共重合したものであっ
てもよい。共重合成分として用いられるジカルボン酸またはその誘導体としては、イソフ
タル酸、アジピン酸、シュウ酸、セバシン酸、ドデカンジオン酸、２，６－ナフタレンジ
カルボン酸、１，５－ナフタレンジカルボン酸等が挙げられる。共重合成分として用いら
れるジオール成分またはその誘導体としては１，５－ペンタンジオール、１，６－ヘキサ
ンジオール、シクロヘキサンジオールなどが挙げられる。共重合成分は、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
性誘導体を重縮合することにより得られるポリエステルに対して２０モル％以下であるこ
とが好ましい。共重合成分としてポリエチレンテレフタレート成分を含まないことが好ま
しい。
【００１８】
　（Ａ）ポリブチレンテレフタレート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）等が挙げられる。ここで、「／」は共重合成分を示す。これらを２種以
上配合してもよい。
【００１９】
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　本発明に用いられる（Ａ）ポリブチレンテレフタレートは、２５０℃、１０００ｇｆ条
件下におけるメルトフローレート（以下、ＭＦＲと略記することがある）が５～８０ｇ／
１０分の範囲にあることが好ましい。ＭＦＲが５ｇ／１０分以上であれば、機械特性に優
れる成形品を得ることができる。８ｇ／１０分以上がより好ましい。一方、ＭＦＲが８０
ｇ／１０分以下であれば、流動性をより向上させることができる。７０ｇ／１０分以下が
好ましく、６０ｇ／１０分以下がより好ましい。なお、本発明におけるＭＦＲはＩＳＯ１
１３３に準拠し測定した値である。
【００２０】
　本発明に用いられる（Ａ）ポリブチレンテレフタレートの製造方法は、特に限定される
ものではなく、公知の重縮合法や開環重合法などを挙げることができる。バッチ重合法お
よび連続重合法のいずれでもよく、また、エステル交換反応および直接重合による重縮合
反応のいずれも適用することができるが、カルボキシル末端基量を少なくすることができ
、かつ、流動性向上効果が大きくなるという点で、連続重合法が好ましく、コストの点で
、直接重合法が好ましい。
【００２１】
　なお、エステル化反応またはエステル交換反応および重縮合反応を効果的に進めるため
に、これらの反応時に触媒を添加することが好ましい。触媒の具体例としては、有機チタ
ン化合物、スズ化合物、ジルコニア化合物、アンチモン化合物などが挙げられる。これら
を２種以上用いてもよい。これらの中でも有機チタン化合物およびスズ化合物が好ましく
、有機チタン化合物の中でも、チタン酸のテトラ－ｎ－プロピルエステル、テトラ－ｎ－
ブチルエステルおよびテトライソプロピルエステルがより好ましく、チタン酸のテトラ－
ｎ－ブチルエステルが特に好ましい。スズ化合物の中でも、ジブチルスズオキシド、メチ
ルフェニルスズオキシド、テトラエチルスズが好ましい。触媒の添加量は、機械特性、成
形性および色調の点で、ポリブチレンテレフタレート樹脂１００重量部に対して、０．０
０５～０．５重量部の範囲が好ましく、０．０１～０．２重量部の範囲がより好ましい。
【００２２】
　本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物における（Ａ）ポリブチレンテレフタ
レートの配合量は、後述する（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートとの合計１００重量部に
対して、５０～９５重量部の範囲である。（Ａ）ポリブチレンテレフタレートの配合量が
５０重量部未満であると、ポリブチレンテレフタレート樹脂組成物の成形時の離型性が低
下する。６０重量部以上が好ましい。一方、（Ａ）ポリブチレンテレフタレートの配合量
が９５重量部を超えると、インサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性が低下する。８０重
量部以下が好ましい。
【００２３】
　本発明に用いられる（Ｂ）ポリエ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、エチレングリコールあるいはそのエステル形成性誘導体
を重縮合することにより得られるポリエステルである。テレフタル酸のエステル形成性誘
導体としては、先述した低級アルキルエステル等が挙げられる。本発明の目的を損なわな
い範囲であれば、テレフタル酸またはその誘導体および、エチレングリコールまたはその
誘導体とともに、他のジカルボン酸またはその誘導体を共重合したものであってもよいし
、他のジオールまたはその誘導体を共重合したものであってもよい。共重合成分として用
いられるジカルボン酸またはその誘導体としては、イソフタル酸、アジピン酸、シュウ酸
、セバシン酸、ドデカンジオン酸、２，６－ナフタレンジカルボン酸、１，５－ナフタレ
ンジカルボン酸等が挙げられる。共重合成分として用いられるジオール成分またはその誘
導体としては１，５－ペンタンジオール、１，６－ヘキサンジオール、シクロヘキサンジ
オールなどが挙げられる。共重合成分は、テレフタル酸あるいはそのエステル形成性誘導
体と、エチレングリコールあるいはそのエステル形成性誘導体を重縮合することにより得
られるポリエステルに対して２０モル％以下であることが好ましい。共重合成分としてポ
リブチレンテレフタレート成分を含まないことが好ましい。
【００２４】
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　（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートおよび共重合体の好ましい例としては、ポリエチレ
ン（テレフタレート／イソフタレート）ポリエチレン（テレフタレート／アジペート）、
ポリエチレン（テレフタレート／セバケート）、ポリエチレン（テレフタレート／デカン
ジカルボキシレート）、ポリエチレン（テレフタレート／ナフタレート）等が挙げられる
。ここで、「／」は共重合体成分を示す。これらを２種以上配合してもよい。
【００２５】
　また、ポリエチレンテレフタレート樹脂は、ｏ－クロロフェノール溶媒を用いて２５℃
で測定した固有粘度が０．３６～１．６０、特に０．４５～１．１５の範囲にあるものが
得られる組成物の衝撃強度、成形性の点から好適である。
【００２６】
　本発明に用いられる（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートの製造方法は、特に限定される
ものではなく、公知の重縮合法や開環重合法などを挙げることができる。バッチ重合法お
よび連続重合法のいずれでもよく、また、エステル交換反応および直接重合による重縮合
反応のいずれも適用することができるが、カルボキシル末端基量を少なくすることができ
、かつ、流動性向上効果が大きくなるという点で、連続重合法が好ましく、コストの点で
、直接重合法が好ましい。
【００２７】
　なお、エステル化反応またはエステル交換反応および重縮合反応を効果的に進めるため
に、これらの反応時に触媒を添加することが好ましい。触媒の具体例としては、有機チタ
ン化合物、スズ化合物、ジルコニア化合物、アンチモン化合物などが挙げられるこれらを
２種以上用いてもよい。これらの中でも有機チタン化合物およびスズ化合物が好ましく、
有機チタン化合物の中でも、チタン酸のテトラ－ｎ－プロピルエステル、テトラ－ｎ－ブ
チルエステルおよびテトライソプロピルエステルがより好ましく、チタン酸のテトラ－ｎ
－ブチルエステルが特に好ましい。スズ化合物の中でも、ジブチルスズオキシド、メチル
フェニルスズオキシド、テトラエチルスズが好ましい。触媒の添加量は、機械特性、成形
性および色調の点で、ポリエチレンテレフタレート樹脂１００重量部に対して、０．００
５～０．５重量部の範囲が好ましく、０．０１～０．２重量部の範囲がより好ましい。
【００２８】
　（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートとしては、フィルム成形工程、溶融紡糸工程および
射出成形工程からなる群から選ばれる１種の工程を経たポリエチレンテレフタレート樹脂
を含んでも良い。
【００２９】
　本発明に用いられる（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートの配合量は、前記（Ａ）ポリブ
チレンテレフタレートとの合計１００重量部に対して、５～５０重量部の範囲である。（
Ｂ）ポリエチレンテレフタレートの配合量が５重量部未満であると、インサート成形品と
した際の耐冷熱衝撃性が低下する。１０重量部以上が好ましい。一方、（Ｂ）ポリエチレ
ンテレフタレートの配合量が５０重量部を超えると離型性が低下する。４０重量部以下が
好ましい。
【００３０】
　本発明に用いられる（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルを
共重合成分とするグリシジル基含有共重合体は、下記（Ｄ）エチレンと炭素数３以上２０
以下のα－オレフィンを共重合成分とする密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチ
レン・α－オレフィン共重合体と特定の重量比で配合することにより、インサート成形品
とした際に耐冷熱衝撃性に優れるポリブチレンテレフタレート樹脂組成物を得ることがで
きる。
【００３１】
　本発明に用いられる（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルを
共重合成分とするグリシジル基含有共重合体は、α－オレフィン、α，β－不飽和酸のグ
リシジルエステルおよび必要に応じてこれらと共重合可能な不飽和モノマーを共重合する
ことにより得られる共重合体である。全共重合成分中、α－オレフィン、α，β－不飽和
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酸のグリシジルエステルを６０重量％以上用いることが好ましい。
【００３２】
　α－オレフィンとしては、例えば、エチレン、プロピレン、１－ブテン、１－ペンテン
、１－オクテン等を挙げることができる。これらを２種以上用いてもよい。
【００３３】
　α，β－不飽和酸のグリシジルエステルとしては、例えば、アクリル酸グリシジル、メ
タクリル酸グリシジル、エタクリル酸グリシジル、イタコン酸グリシジルなどを挙げるこ
とができる。これらを２種以上用いてもよい。メタクリル酸グリシジルが好ましく使用さ
れる。
【００３４】
　（Ｃ）グリシジル基含有共重合体は、ＡＳＴＭ－Ｄ１２３８に従った１９０℃、２１６
０ｇ荷重で測定したメルトフローレート（以下ＭＦＲと略す）が１ｇ／１０分～１５ｇ／
１０分であることが好ましい。
【００３５】
　また、上記成分と共重合可能な不飽和モノマーとしては、例えば、ビニルエーテル類、
酢酸ビニル、プロピオン酸ビニルなどのビニルエステル類、メチル、エチル、プロピル、
ブチルなどのアクリル酸およびメタクリル酸エステル類、アクリロニトリル、スチレンな
どを挙げることができる。これらを２種以上用いてもよい。
【００３６】
　本発明に用いられる（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルを
共重合成分とするグリシジル基含有共重合体の好ましい例としては、エチレン／メタクリ
ル酸グリシジル共重合体、エチレン／メタクリル酸グリシジル／酢酸ビニル共重合体、エ
チレン／メタクリル酸グリシジル／アクリル酸エステル共重合体、エチレン／アクリル酸
グリシジル／酢酸ビニル共重合体などが挙げられる。これらを２種以上用いてもよい。樹
脂組成物から得られる成形品の低温における溶着強度をより向上させる観点から、上記グ
リシジル基含有共重合体はα－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルを共
重合成分とするグリシジル基含有二元共重合体であることが好ましく、具体的には、エチ
レン／メタクリル酸グリシジル共重合体がより好ましい。
【００３７】
　特に好ましいエチレン／メタクリル酸グリシジル共重合体は、ＡＲＫＥＭＡからロタダ
ー（登録商標）、例えばロタダー（登録商標）ＡＸ８８４０という商品名で入手できる。
【００３８】
　本発明に用いられる（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルを
共重合成分とするグリシジル基含有共重合体の配合量は、上記（Ａ）ポリブチレンテレフ
タレートおよび（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートの合計１００重量部に対して、１～１
０重量部の範囲である。上記（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエス
テルを共重合成分とするグリシジル基含有共重合体の配合量が１重量部未満の場合、成形
品の耐加水分解性およびインサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性が低下する。上記（Ｃ
）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルからなるグリシジル基含有共
重合体の配合量が１０重量部を超える場合、成形品の難燃性、機械特性、成形時の離型性
に劣り、さらにインサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性も劣る。６重量部以下が好まし
い。
【００３９】
　本発明に用いられる（Ｄ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンを共重合成分と
する密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オレフィン共重合体は、エ
チレンと炭素数３以上２０以下のα－オレフィンを共重合してなるものである。
【００４０】
　本発明に用いられる（Ｄ）エチレンと炭素数３以上２０以下のα－オレフィンを共重合
成分とする密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オレフィン共重合体
の炭素原子数３以上２０以下のα－オレフィンとしては、例えば、プロピレン、イソブチ
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レン、１－ブテン、１－ペンテン、１－ヘキセン、４－メチル－１－ペンテン、１－ヘプ
テン、１－オクテン、１－ノネン、１－デセンなどが挙げられ、１－ブテンおよび１－オ
クテンが特に好ましい。
【００４１】
　特に好ましい、密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下であるエチレン／１－ブテン共重合体は、
三井化学株式会社からタフマー（登録商標）、例えばタフマー（登録商標）Ａ０５５０Ｓ
という商品名で入手できる。
【００４２】
　本発明に用いられる（Ｄ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンを共重合成分と
する密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オレフィン共重合体の配合
量は、上記（Ａ）ポリブチレンテレフタレートおよび（Ｂ）ポリエチレンテレフタレート
の合計１００重量部に対して、５～２５重量部の範囲である。配合量が５重量部未満の場
合、インサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性が劣る。１０重量部以上が好ましい。配合
量が２５重量部を超える場合、成形品の難燃性、機械特性、成形時の離型性に劣り、さら
にインサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性も劣る。２０重量部以下が好ましい。
【００４３】
　また、本発明に用いられる（Ｄ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンを共重合
成分とする密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オレフィン共重合体
の密度は、８７０ｋｇ／ｍ３以下である。密度が８７０ｋｇ／ｍ３を超える場合、インサ
ート成形品とした際の耐冷熱衝撃性に劣る。一方、（Ｄ）エチレンと炭素数３以上２０以
下のα－オレフィンを共重合成分とする密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレ
ン・α－オレフィン共重合体の密度の下限については、特に制限はないが、上記（Ｄ）未
変性エチレン・α－オレフィン共重合体の入手の容易性に鑑み密度は６００ｋｇ／ｍ３以
上が好ましい。なお、本発明における密度はＩＳＯ１１８３に準拠し測定した値である。
【００４４】
　また、本発明に用いられる（Ｄ）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンを共重合
成分とする密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オレフィン共重合体
は、ＡＳＴＭ－Ｄ１２３８に従った１９０℃、２１６０ｇ荷重で測定したメルトフローレ
ート（以下ＭＦＲと略す）が０．０５ｇ／１０分以上１．０ｇ／１０分以下であることが
好ましい。ＭＦＲを０．０５ｇ／１０分以上とすることで、ポリブチレンテレフタレート
樹脂組成物の流動性がより向上し、１．０ｇ／１０分以下とすることで、インサート成形
品とした際の耐冷熱衝撃性がより向上する。本発明におけるＭＦＲはＩＳＯ１１３３に準
拠し測定した値である。
【００４５】
　さらに、前記（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルを共重合
成分とするグリシジル基含有共重合体と（Ｄ）エチレンと炭素数３以上２０以下のα－オ
レフィンを共重合成分とする密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である未変性エチレン・α－オ
レフィン共重合体の配合の重量比（以下、（Ｃ）／（Ｄ）と略記することがある。）は、
１０／９０以上３０／７０以下である。耐冷熱衝撃性を向上させるためには、耐冷熱衝撃
性向上効果が高い（Ｄ）未変性エチレン・α－オレフィン共重合体を樹脂中に微分散させ
る必要がある。しかし、（Ｄ）未変性エチレン・α－オレフィン共重合体単体では樹脂中
で粗大分散し、耐冷熱性が低下するため、（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグ
リシジルエステルを共重合成分とするグリシジル基含有共重合体と（Ｄ）未変性エチレン
・α－オレフィン共重合体を上記割合で配合することで、（Ｄ）成分の樹脂中への分散が
可能となり、得られる成形品の耐冷熱性が大幅に向上する。これは、（Ｃ）成分が、（Ａ
）ＰＢＴや（Ｂ）ＰＥＴと反応することで樹脂中に分散するため、（Ｃ）／（Ｄ）を特定
の割合で配合することで、その（Ｃ）成分を介して（Ｄ）成分が樹脂中に分散することが
可能となるため、と推測される。（Ｃ）／（Ｄ）が１０／９０未満、あるいは（Ｃ）／（
Ｄ）が３０／７０を超えると、インサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性が低下する。２
０／８０以上が好ましい。
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【００４６】
　本発明に用いられる（Ｅ）ハロゲン系難燃剤とは、樹脂に難燃性を付与する目的で添加
される物質であれば特に限定されるものではなく、具体的には、デカブロモジフェニルオ
キサイド、オクタブロモジフェニルオキサイド、テトラブロモジフェニルオキサイド、テ
トラブロモ無水フタル酸、ヘキサブロモシクロドデカン、ビス（２，４，６－トリブロモ
フェノキシ）エタン、エチレンビステトラブロモフタルイミド、ヘキサブロモベンゼン、
１，１－スルホニル［３，５－ジブロモ－４－（２，３－ジブロモプロポキシ）］ベンゼ
ン、ポリジブロモフェニレンオキサイド、テトラブロムビスフェノール－Ｓ、トリス（２
，３－ジブロモプロピル－１）イソシアヌレート、トリブロモフェノール、トリブロモフ
ェニルアリルエーテル、トリブロモネオペンチルアルコール、ブロム化ポリスチレン、ブ
ロム化ポリエチレン、テトラブロムビスフェノール－Ａ、テトラブロムビスフェノール－
Ａ誘導体、テトラブロムビスフェノール－Ａ－エポキシオリゴマーまたはポリマー、テト
ラブロムビスフェノール－Ａ－カーボネートオリゴマーまたはポリマー、ブロム化フェノ
ールノボラックエポキシなどのブロム化エポキシ樹脂、テトラブロムビスフェノール－Ａ
－ビス（２－ヒドロキシジエチルエーテル）、テトラブロムビスフェノール－Ａ－ビス（
２，３－ジブロモプロピルエーテル）、テトラブロムビスフェノール－Ａ－ビス（アリル
エーテル）、テトラブロモシクロオクタン、エチレンビスペンタブロモジフェニル、トリ
ス（トリブロモネオペンチル）ホスフェート、ポリペンタブロモベンジルポリアクリレー
ト、オクタブロモトリメチルフェニルインダン、ジブロモネオペンチルグリコール、ペン
タブロモベンジルポリアクリレート、ジブロモクレジルグリシジルエーテル、Ｎ，Ｎ’－
エチレン－ビス－テトラブロモフタルイミドなどが挙げられる。なかでも、１分子中の臭
素含有量が６０重量％以上が好ましい。臭素含有量がこの範囲であると、比較的少ない添
加量で高度な難燃性を得られ、インサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性を得ることがで
きる。このようなハロゲン系臭素化合物としては、ポリペンタブロモベンジルアクリレー
トが好ましい。
【００４７】
　好ましいポリペンタブロモベンジルアクリレートとしては、例えば、ＩＣＬ社製のＦＲ
１０２５（商品名）などを挙げることができる。
【００４８】
　本発明に用いられる（Ｅ）ハロゲン系難燃剤の配合量は、上記（Ａ）ポリブチレンテレ
フタレートおよび（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートの合計１００重量部に対して、１～
３５重量部の範囲である。配合量が１重量部未満の場合、成形品の難燃性が得られない。
１０重量部以上が好ましい。配合量が３５重量部を超える場合は、インサート成形品とし
た際の耐冷熱衝撃性に劣る。２５重量部以下が好ましい。
【００４９】
　本発明に用いられる（Ｆ）三酸化アンチモンは、上記（Ａ）ポリブチレンテレフタレー
ト、（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートに配合することで、（Ａ）ポリブチレンテレフタ
レートと、（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートのエステル交換反応を促し、インサート成
形品とした際の耐冷熱衝撃性を向上することが出来る。また、（Ｅ）ハロゲン系難燃剤と
併用することで、燃焼性を向上することが出来る。
【００５０】
　本発明に用いる（Ｆ）三酸化アンチモンの平均粒径としては特に限定はされないが、好
ましくは１．０～２．０μｍで、さらに好ましくは１．０～１．５μｍである。（Ｆ）三
酸化アンチモンの粒径が上記範囲内であると、比較的少ない添加量で高度な難燃性が得ら
れ、その結果、成形品とした際の優れた耐冷熱衝撃性が得られる。上記（Ｆ）三酸化アン
チモンの配合量は、上記（Ａ）ポリブチレンテレフタレートおよび（Ｂ）ポリエチレンテ
レフタレートの合計１００重量部に対して、１～２５重量部以下の範囲である。配合量が
１重量部未満の場合、成形品の難燃性を得ることができない。１０重量部以上が好ましい
。配合量が２５重量部を超えると、成形品の機械特性および、インサート成形品とした際
の耐冷熱衝撃性に劣る。１５重量部以下が好ましい。なお、三酸化アンチモンは、ＰＢＴ
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やＰＥＴを重合する際の触媒（アンチモン化合物）として添加する場合もある。この場合
は、重合時に添加した触媒量も、本発明の（Ｆ）三酸化アンチモンの配合量に含める。
【００５１】
　本発明を構成する（Ｇ）強化繊維としては、ガラス繊維、炭素繊維、金属繊維および有
機繊維（ナイロン、ポリエステル、アラミド、ポリフェニレンスルフィド、液晶ポリマー
、アクリル等）等を使用することが可能であり、１種または２種以上併用することも可能
である。（Ｇ）強化繊維としては、ガラス繊維が好ましい。ガラス繊維は、例えば、日本
電気硝子（株）からＴ－１２７という商品名で入手できる。また、（Ｇ）強化繊維の繊維
径は、好ましくは、直径４～２５μｍ以下、より好ましくは６～２０μｍ以下である。
【００５２】
　また、本発明において（Ｇ）強化繊維は、ポリブチレンテレフタレート樹脂組成物中で
開繊していることが好ましい。ここで、開繊している状態とは、ポリブチレンテレフタレ
ート樹脂組成物中の（Ｇ）強化繊維が単繊維にまで開繊している状態をいい、具体的には
、観察した強化繊維の中で１０本以上束になった強化繊維の本数が強化繊維の総本数の４
０％以下であることを意味する。
【００５３】
　本発明に用いる（Ｇ）強化繊維は、収束剤又は表面処理剤で処理がされていることが好
ましい。収束剤又は表面処理剤としては、エポキシ系化合物、イソシアネート系化合物、
シラン系化合物およびチタネート系化合物等の官能性化合物が挙げられ、エポキシ含有量
の多いエポキシ系化合物が強化繊維の耐湿熱性向上の観点から特に好ましい。
【００５４】
　本発明に用いる（Ｇ）強化繊維の配合量は、上記（Ａ）ポリブチレンテレフタレートお
よび（Ｂ）ポリエチレンテレフタレートの合計１００重量部に対して、１０～１１０重量
部以下である。上記（Ａ）ポリブチレンテレフタレートおよび（Ｂ）ポリエチレンテレフ
タレートの合計１００重量部に対して、（Ｇ）強化繊維の配合量が１０重量部未満の場合
、成形品の機械特性に劣り、さらにインサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性も劣る。（
Ａ）ポリブチレンテレフタレート樹脂および（Ｂ）ポリエチレンテレフタレート樹脂の合
計１００重量部に対して、（Ｇ）強化繊維の配合量が１１０重量部を超える場合は、ポリ
ブチレンテレフタレート樹脂組成物の成形時の離型性に劣る。
【００５５】
　本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物の結晶化温度は、１７５℃以下となる
ことが好ましい。結晶化温度が低くなると、結晶相が少なくなり、靭性が増すためポリブ
チレンテレフタレート樹脂組成物の耐冷熱特性が向上する。
【００５６】
　前記結晶化温度は、ポリブチテレフタレート樹脂組成物を示差走査熱量計を用い、窒素
雰囲気下で、４０℃から２６０℃まで２０℃／ｍｉｎの速度で昇温した後、２６０℃から
１００℃まで２０℃／ｍｉｎの速度で降温し、再び１００℃から２６０℃まで２０℃／ｍ
ｉｎの速度で昇温した後、２６０℃から１００℃まで２０℃／ｍｉｎの速度で降温した時
に観測される発熱ピークの温度を結晶化温度とする。
【００５７】
　本発明においては、（Ａ）ＰＢＴおよび（Ｂ）ＰＥＴに、（Ｆ）三酸化アンチモンを配
合している。（Ｆ）三酸化アンチモンは、前記（Ｅ）ハロゲン系難燃剤との相乗効果によ
って難燃性を高める難燃助剤として機能するとともに、（Ａ）ＰＢＴおよび（Ｂ）ＰＥＴ
のエステル交換反応および、（Ａ）ＰＢＴおよび（Ｂ）ＰＥＴと（Ｃ）グリシジル基含有
共重合体との反応を促進する。先述した範囲で（Ｆ）三酸化アンチモンを配合することで
、（Ａ）ＰＢＴおよび（Ｂ）ＰＥＴを適度にエステル交換反応させ、さらに（Ｃ）グリシ
ジル基含有共重合体との反応性を高めることで、（Ｃ）成分および、（Ｃ）成分を介して
（Ｄ）成分が樹脂組成物中に微分散し、ＰＢＴ樹脂由来の耐熱性を維持しつつ、ＰＢＴ樹
脂組成物の機械的特性、インサート成形品とした際の耐冷熱衝撃性等の向上にも寄与する
、と推測される。
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【００５８】
　また、本発明の樹脂組成物は、（Ｈ）エポキシ化合物を配合することが好ましい。（Ｈ
）エポキシ化合物としては、１グラム当量のエポキシ基を含む化合物のグラム数であるエ
ポキシ当量が１０００以下であるエポキシ基を有する化合物が、インサート成形品とした
際の耐加水分解性のさらなる向上の観点から好ましい。エポキシ化合物は、一般に熱可塑
性樹脂に配合して使用されるものであってよい。
【００５９】
　本発明に用いる（Ｈ）エポキシ化合物としては、分子内にグリシジルエステルを有する
化合物、グリシジルエーテルを有する化合物、グリシジルエステルとグリシジルエーテル
の両者を有する化合物が好ましく挙げられる。これらのエポキシ化合物は１種または２種
以上で用いられ、特にグリシジルエステルを有する化合物とグリシジルエーテルを有する
化合物の併用やグリシジルエステルとグリシジルエーテルの両者を有する化合物の配合が
好ましい。具体的なエポキシ化合物としては、レゾルシングリシジルエーテル、ソルビト
ールポリグリシジルエーテル、ジエチレングリコールジグリシジルエーテル、ジブロモフ
ェニルグリシジルエーテル、ジブロモネオペンチルグリコールジグリシジルエーテル、ネ
オペンチルグリコールジグリシジルエーテル、１，６－ヘキサンジオールジグリシジルエ
ーテル、ポリグリセリンポリグリシジルエーテル、アクリルグリシジルエーテル、ソルビ
タンポリグリシジルエーテル、ｐ－ｔ－ブチルフェニルグリシジルエーテル、フェニルグ
リシジルエーテル、ビスフェノール－Ａ－ジグリシジルエーテル、ビスフェノール－Ｓ－
ジグリシジルエーテル、ダイマー酸ジグリシジルエステル、ｏ－フタル酸ジグリシジルエ
ステル、ヘキサヒドロフタル酸ジグリシジルエステル、ネオデカン酸グリシジルエステル
、テレフタル酸ジグリシジルエステル、大豆油グリシジルエステル、安息香酸モノグリシ
ジルエステル、ステアリン酸モノグリシジルエステル、ラウリン酸モノグリシジルエステ
ル、ｐ－ヒドロキシベンゾイック酸グリシジルエステルエーテルなどが挙げられる。
【００６０】
　特に好ましいグリシジルエステルとグリシジルエーテルの混合物エポキシ化合物は、ペ
トロケミカルス（株）からクリヤー８２８Ｅ１０Ｐという商品名で入手できる。
【００６１】
　さらに、本発明にもちいる（Ｈ）エポキシ化合物としては、ノボラック型エポキシ樹脂
が好ましく挙げられる。特に、成形品の耐加水分解性が向上する点で、下記一般式（１）
で表されるノボラック型エポキシ樹脂を含有させることにより、耐加水分解性が向上する
。
【００６２】
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【化２】

【００６３】
　上記一般式（１）中、Ｘは上記一般式（２）または（３）で表される二価の基を表す。
上記一般式（１）～（２）中、Ｒ１～Ｒ４はそれぞれ独立に炭素数１～８のアルキル基ま
たは炭素数６～１０のアリール基を表し、それぞれ同一でも相異なってもよい。上記一般
式（１）中、ｎは０より大きく１０以下の値を表す。上記一般式（１）～（２）中、ａ、
ｃ、ｄはそれぞれ独立に０～４の値を表す。ｂは０～３の値を表す。）

　炭素数１～８のアルキル基としては、例えば、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、
イソプロピル基、ｎ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基などが挙げられ
る。これらの中でも反応性の点でメチル基が好ましい。炭素数６～１０のアリール基とし
ては、例えば、フェニル基、メチルフェニル基、ジメチルフェニル基、ナフチル基などが
挙げられる。これらの中でも反応性の点でフェニル基が好ましい。ａ、ｂ、ｃ、ｄは反応
性の点で０～１が好ましい。　本発明において上記一般式（１）で表されるノボラック型
エポキシ樹脂の構造としては、耐加水分解性の点より、上記一般式（１）中のＸが上記一
般式（２）の構造を有することが好ましい。特に好ましい上記一般式（１）で表されるノ
ボラック型エポキシ樹脂としては、日本化薬（株）からＸＤ－１０００、及びＮＣ－３０
００Ｈと言う商品名で入手できる。
【００６４】
　（Ｈ）エポキシ化合物の配合量は、上記（Ａ）ポリブチレンテレフタレートおよび（Ｂ
）ポリエチレンテレフタレートの合計１００重量部に対して、０．０５～２．０重量部で
あることが好ましい。（Ｈ）エポキシ化合物の配合量を０．０５～２．０重量部とするこ
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とでインサート成形品とした際の耐加水分解性がより向上する。
【００６５】
　本発明の樹脂組成物には、本発明の効果を損なわない範囲で、他の樹脂成分、無機充填
材、離型剤、安定剤、着色剤、滑剤などの通常の添加剤を配合することができる。これら
を２種以上配合してもよい。
【００６６】
　他の樹脂成分としては、溶融成形可能な樹脂であればいずれでもよく、例えば、ＡＳ樹
脂（アクリロニトリル／スチレン共重合体）、水添または未水添ＳＢＳ樹脂（スチレン／
ブタジエン／スチレントリブロック共重合体）、水添または未水添ＳＩＳ樹脂（スチレン
／イソプレン／スチレントリブロック共重合体）、ポリエチレン樹脂、ポリプロピレン樹
脂、ポリメチルペンテン樹脂、環状オレフィン系樹脂、酢酸セルロースなどのセルロース
系樹脂、ポリアミド樹脂、ポリアセタール樹脂、ポリスルホン樹脂、ポリフェニレンスル
フィド樹脂、ポリエーテルエーテルケトン樹脂、ポリイミド樹脂、ポリエーテルイミド樹
脂などが挙げられる。これらを２種以上配合してもよい。
【００６７】
　無機充填材としては、板状、粉末状、粒状などのいずれの充填材も使用することができ
る。具体的には、ロックウール、チタン酸カリウムウィスカー、チタン酸バリウムウィス
カー、ホウ酸アルミニウムウィスカー、窒化ケイ素ウィスカー、マイカ、タルク、カオリ
ン、シリカ、炭酸カルシウム、ガラスビーズ、ガラスフレーク、ガラスマイクロバルーン
、クレー、二硫化モリブデン、ワラステナイト、モンモリロナイト、酸化チタン、酸化亜
鉛、ポリリン酸カルシウム、グラファイト、硫酸バリウムなどの粉状、粒状または板状充
填剤などが挙げられる。これらを２種以上配合してもよい。
【００６８】
　離型剤としては、ポリエステル樹脂組成物の離型剤に用いられるものをいずれも使用す
ることができる。例えば、カルナウバワックス、ライスワックス等の植物系ワックス、蜜
ろう、ラノリン等の動物系ワックス、モンタンワックス等の鉱物系ワックス、パラフィン
ワックス、ポリエチレンワックス等の石油系ワックス、ひまし油およびその誘導体、脂肪
酸およびその誘導体等の油脂系ワックスなどが挙げられる。これらを２種以上配合しても
よい。
【００６９】
　安定剤としては、ポリエステル樹脂組成物の安定剤に用いられるものをいずれも使用す
ることができる。例えば、酸化防止剤、光安定剤、触媒失活剤などを挙げることができる
。これらを２種以上配合してもよい。
【００７０】
　着色剤としては、例えば、有機染料、有機顔料、無機顔料などが挙げられる。これらを
２種以上配合してもよい。
【００７１】
　本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は、前記（Ａ）～（Ｇ）および必要に
よりその他成分が均一に分散されていることが好ましい。本発明のポリブチレンテレフタ
レート樹脂組成物の製造方法としては、例えば、単軸あるいは２軸の押出機、バンバリー
ミキサー、ニーダーあるいはミキシングロールなどの公知の溶融混練機を用いて、各成分
を溶融混練する方法を挙げることができる。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、各成分に含まれる水分は少ない方がよく、必要により予
め乾燥しておくことが望ましい。
【００７２】
　また、溶融混練機に各成分を投入する方法としては、例えば、単軸あるいは２軸の押出
機を用い、スクリュー根元側に設置した主投入口から（Ａ）ポリブチレンテレフタレート
、（Ｂ）ポリエチレンテレフタレート、（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリ
シジルエステルを共重合成分とするグリシジル基含有共重合体、（Ｄ）エチレンと炭素数
３以上２０以下のα－オレフィンを共重合成分とする密度が８７０ｋｇ／ｍ３以下である
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未変性エチレン・α－オレフィン共重合体、必要に応じて（Ｅ）ハロゲン系難燃剤、（Ｆ
）三酸化アンチモン、及び必要に応じて（Ｈ）エポキシ化合物等その他成分を供給し、主
投入口と押出機先端の間に設置した副投入口から（Ｇ）強化繊維を供給し溶融混合する方
法が挙げられる。
【００７３】
　溶融混練温度は、得られる樹脂組成物の機械特性に優れるという点で、１１０℃以上が
好ましく、２１０℃以上がより好ましく、２４０℃以上がさらに好ましい。また、３６０
℃以下が好ましく、３２０℃以下がより好ましく、２８０℃以下がさらに好ましい。ここ
で、溶融混練温度とは、溶融混練機の設定温度を指し、例えば２軸押出機の場合、シリン
ダー温度を指す。
【００７４】
　本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は、公知の射出成形、押し出し成型、
ブロー成形、プレス成形、紡糸どの任意の方法で成形することにより、各種成形部品に加
工し利用することができる。射出成形時の温度は、流動性をより向上させる観点から２４
０℃以上が好ましく、機械特性を向上させる観点から２８０℃以下が好ましい。
【００７５】
　中でも、本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は、金属、無機物と樹脂とを
インサート成形により一体成形する際に好適に使用することが出来る。特に金属をインサ
ートした成形体の材料に適している。インサート物は、その特性を生かし且つ樹脂の欠点
を補う目的で使用されるため、成形時に樹脂と接触したとき、形が変化したり溶融しない
ものが使用される。インサート物である金属としては、例えば、アルミニウム、マグネシ
ウム、鋼、鉄、真鍮、及びそれらの合金等が挙げられ、インサート物である無機固体とし
ては、例えば、ガラス、セラミックス等が挙げられる。インサート物の形状としては、例
えば、棒、ピンネジ、直方体形状物、立方体形状物等が挙げられる。成形方法としては、
成型用金型に金属等のインサート物をあらかじめ装着し、その外側に成形材料である樹脂
または樹脂組成物を充填する方法が挙げられる。樹脂または樹脂組成物を金型に充填する
ための成型法としては公知の射出成形、押出成形、プレス成形、などの任意の方法が挙げ
られるが、射出成形法が好ましい。
【００７６】
　成形部品としては、例えば、射出成形部品、押出成形部品、ブロー成形部品、フィルム
、シート、繊維などが挙げられる。本発明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は滞
留安定性に優れることから、大型成形部品にも好ましく用いられる。
【００７７】
　本発明において、上記各種成形品は、自動車部材、電気・電子部材、建築部材、各種容
器、日用品、生活雑貨および衛生用品など各種用途に利用することができる。特に、本発
明のポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は、耐冷熱衝撃性に成形品を得ることができ
るため、自動車の各種センサー部品や端子台、充電部品、バッテリー部品、パワーコント
ロールユニットなどのインサート部品として特に好適である。
【実施例】
【００７８】
　以下に、実施例を挙げて本発明をさらに詳細に説明する。実施例、比較例で使用する原
料の略号および内容を以下に示す。
（Ａ）ポリブチレンテレフタレート樹脂
Ａ－１：ポリブチレンテレフタレート（ＭＦＲ：３３ｇ／１０分（２５０℃、１０００ｇ
））
Ａ－２：ポリブチレンテレフタレート／イソフタレート共重合体（ＭＦＲ：３３ｇ／１０
分（２５０℃、１０００ｇ）、テレフタル酸／イソフタル酸：９０／１０）
（Ｂ）ポリエチレンテレフタレート樹脂
Ｂ－１：ポリエチレンテレフタレート（固有粘度：０．６５）
（Ｃ）α－オレフィンとα，β－不飽和酸のグリシジルエステルを共重合成分とするグリ
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Ｃ－１：エチレン／グリシジルメタクリレート共重合体（ＡＲＫＥＭＡ製“ロタダー”（
登録商標）ＡＸ８８４０（商品名）、ＭＦＲ：５ｇ／１０分）
（Ｄ）エチレンと炭素数３以上２０以下のα－オレフィンとからなる未変性エチレン・α
－オレフィン共重合体
Ｄ－１：エチレン／１－ブテン共重合体（三井化学（株）製“タフマー”（登録商標）Ａ
０５５０Ｓ（商品名）　密度：８６１ｋｇ／ｍ３　ＭＦＲ：０．５ｇ／１０分（１９０℃
、２１６０ｇ））
Ｄ－２：エチレン／１－オクテン共重合体（ダウケミカル社製“エンゲージ”（登録商標
）ＨＭ７４８７（商品名）　密度：８６０ｋｇ／ｍ３　ＭＦＲ：０．５ｇ／１０分（１９
０℃、２１６０ｇ））
Ｄ－３：エチレン／１－ブテン共重合体（三井化学（株）製“タフマー”（登録商標）Ａ
３５０５０（商品名）　密度：８６４ｋｇ／ｍ３　ＭＦＲ：３５ｇ／１０分（１９０℃、
２１６０ｇ））
Ｄ－４：エチレン／１－ブテン共重合体（三井化学（株）製“タフマー”（登録商標）Ａ
４０８５Ｓ（商品名）　密度：８８５ｋｇ／ｍ３　ＭＦＲ：３．６ｇ／１０分（１９０℃
、２１６０ｇ））
（Ｅ）ハロゲン系難燃剤
Ｅ－１：ポリペンタブロモベンジルアクリレート（ＩＣＬ製ＦＲ１０２５（商品名））
Ｅ－２：テトラブロモビスフェノールＡポリカーボネートオリゴマー（帝人化成（株）製
　ＦＧ８５００（商品名））
Ｅ－３：トリブロモフェノール・２，２－ビス（ジブロモ－４－ヒドロキシフェニル）プ
ロパン・２，２－ビス｛ジブロモ－４－（２，３－エポキシプロポキシ）フェニル｝プロ
パン重付加物（阪本薬品工業（社）製ＳＲＴ３０４０（商品名））
（Ｆ）三酸化アンチモン
Ｆ－１：三酸化アンチモン（鈴裕化学（株）製“ファイアカット”（登録商標）ＡＴ－３
（商品名））
（Ｇ）強化繊維
Ｇ－１：チョップドストランド（日本電気硝子（株）社製　Ｔ－１２７（商品名）　３ｍ
ｍ長、平均繊維径１３μｍ）
(Ｈ）エポキシ化合物
Ｈ－１：下記一般式（４）で表されるエポキシ当量２５３ｇ／ｅｑのノボラック型エポキ
シ樹脂（日本化薬（株）社製　ＸＤ－１０００（商標名）、ｎ＝１～３）
【００７９】
【化３】

【００８０】
Ｈ－２：下記一般式（５）で表されるエポキシ当量２９０ｇ／ｅｑのノボラック型エポキ
シ樹脂（日本化薬（株）社製　ＮＣ－３０００Ｈ（商標名）、ｎ＝２～３）
 
【００８１】



(17) JP 6337660 B2 2018.6.6

10

20

30

40

50

【化４】

【００８２】
Ｈ－３：ビスフェノール－Ａ－ジグリシジルエーテルとネオデカン酸グリシジルエステル
の混合物（ペトロケミカルス（株）社製　クリヤー８２８Ｅ１０Ｐ（商品名））
実施例および比較例における評価方法を以下にまとめて示す。
【００８３】
　（１）耐冷熱衝撃性
　縦４７ｍｍ、横４７ｍｍ、高さ２７ｍｍの材質がＳ３５Ｃ製の鉄芯をインサート成形用
の金型に設置した。次に、上記金型に実施例１～１７および比較例１～１２の組成のポリ
ブチレンテレフタレート樹脂組成物を日精樹脂工業（株）社製ＮＥＸ１０００型射出機に
て射出成形し、樹脂厚み１．５ｍｍで被覆したインサート成形品を得た。射出条件は、シ
リンダー温度２６０℃、金型温度８０℃、射出圧１００ＭＰａ、射出時間１０秒、冷却時
間１０秒にて実施した。上記インサート成形品について、（株）ＴＡＢＡＩ　ＥＳＰＥＣ
製ＴＨＥＲＭＡＬ　ＳＨＯＣＫ　ＣＨＡＭＢＥＲ　ＴＳＡ－１００Ｓ冷熱試験機を用いて
、－４０℃×１時間～１３０℃×１時間を１サイクルとする条件で、上記インサート成形
品にクラックが発生するサイクル回数を測定した。クラックの発生の有無については１０
サイクルに1回、確認をおこなった。クラックが発生するサイクル回数が、４２０サイク
ル以上であればインサート成形品の耐冷熱衝撃性は良好と判断できる。６００サイクル以
上が好ましく、６５０サイクル以上がより好ましい。
【００８４】
　（２）離型性
　各実施例および比較例で得られたポリブチレンテレフタレート樹脂組成物を用いて、図
１に記載した成形品形状となる金型を使用し離型力を測定した。その成形条件は、シリン
ダー温度２６０℃、金型温度８０℃、成形機は住友重工業製射出成形機“ＳＧＥ７５ＤＵ
”を使用した。離型力測定には、テクノプラス社製“ロードセル１Ｃ－１Ｂ”を金型内に
挿入し、歪み増幅器には、東洋ボールドウィン社製“ＭＤ－１０３１”、記録装置には、
日置電機製“メモリーハイコーダ８８４０”を用いて、図１の成形品の底面をφ１０のエ
ジェクタピン４本で突き出す際の離型力を測定した。離型力が８０Ｎ以下のものが、離型
性良好と判断できる。
７０Ｎ以下がより好ましい。
【００８５】
　（３）結晶化特性
　各実施例および比較例で得られたポリブチレンテレフタレート樹脂組成物のペレットを
示差走査熱量計（ＤＳＣ）を用い、窒素雰囲気下で、４０℃から２６０℃まで２０℃／ｍ
ｉｎの速度で昇温した後、２６０℃から１００℃まで２０℃／ｍｉｎの速度で降温し、再
び１００℃から２６０℃まで２０℃／ｍｉｎの速度で昇温した後、２６０℃から１００℃
まで２０℃／ｍｉｎの速度で降温した時に観測される発熱ピークの温度Ｔｃを測定した。
Ｔｃが１７５℃以下であれば、ポリブチレンテレフタレートとポリエチレンテレフタレー
トのエステル交換が十分に進行していると判断した。
【００８６】
　（４）引張強度
　ＩＳＯ２９４－１に準拠して試験片を作製し、ＩＳＯ５２７－１，２に従い、試験片の
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引張強度を測定した。試験片の引張強度が、７０ＭＰａ以上であればインサート成形品の
機械特性は良好と判断できる。１００ＭＰａ以上がより好ましい。
【００８７】
　（５）耐加水分解性
　ＩＳＯ２９４－１に準拠して試験片を作製し、（株）ＴＡＢＡＩ　ＥＳＰＥＣ製ＨＡＳ
Ｔ ＣＨＡＭＢＥＲ　ＥＨＳ－２２１Ｍで、１２１℃、１００％ＲＨの加水分解処理を５
０時間した後、試験片の引張特性を（４）と同様の手法により測定し、以下の算出式より
引張強度保持率を求め、耐加水分解性の評価を行った。
引張強度保持率（％）＝引張特性（加水分解処理後）（ＭＰａ）×１００／引張特性（加
水分解処理前）（ＭＰａ）
　引張強度保持率が、７５％以上であれば耐加水分解性は良好と判断できる。９０％以上
がより好ましい。
【００８８】
　（６）難燃性
　各実施例および比較例で得られた熱可塑性樹脂組成物からなる棒状の試験片（１２５．
０×１３．０×１．５ｍｍ厚）を使用した。成形条件は、シリンダー温度２６０℃、金型
温度８０℃、成形機は日精樹脂工業（株）社製ＮＥＸ１０００型射出機を使用した。２３
℃、５０％ＲＨ環境下で２４ｈ放置後、ＵＬ９４に準拠して測定した。試験は１０本を行
い、ＵＬ９４に従って判定を行った。
【００８９】
　［実施例１～１５］
　表１に示したように樹脂組成物の組成を変更し、（Ａ）、（Ｂ）、（Ｃ）、（Ｄ）、（
Ｅ）、（Ｆ）、成分、並びにその他添加剤（（Ｈ）成分等）全てを２軸押出機の元込め部
から供給し、（Ｇ）成分を主投入口と押出機先端の間に設置した副投入口から供給してシ
リンダー温度２５０℃に設定したスクリュー径５７ｍｍφの２軸押出機で溶融混練を行っ
た。
【００９０】
　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、１３０℃の熱風乾燥機で３時間以上乾燥した後
、試験片を作製し、上記の評価方法により耐冷熱衝撃性、離型性、結晶化特性、引張強度
、耐加水分解性の評価を行なった。得られた試験片は、何れも耐冷熱衝撃性、引張強度、
耐加水分解性に優れ、得られたポリブチレンテレフタレート樹脂組成物は離型性、結晶化
特性に優れたものであった。
【００９１】
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【表１】

【００９２】
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　［比較例１～１２］
　表２に示したように樹脂組成物の組成を変更し、（Ｇ）成分以外を２軸押出機の元込め
部から供給し、（Ｇ）成分を主投入口と押出機先端の間に設置した副投入口から供給して
シリンダー温度２５０℃に設定したスクリュー径５７ｍｍφの２軸押出機で溶融混練を行
った。
【００９３】
　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、１３０℃の熱風乾燥機で３時間以上乾燥した後
、試験片を作製し、上記の評価方法により耐冷熱衝撃性、離型性、結晶化特性、引張強度
、耐加水分解性の評価を行なった。得られた試験片は、耐冷熱衝撃性、引張強度、耐加水
分解性が劣るものもあった。また、得られたポリブチレンテレフタレート樹脂組成物につ
いても、離型性、結晶化特性が劣るものもあった。
【００９４】
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