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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ポリカーボネート、少なくとも１種の耐衝撃性改質剤、少なくとも１種のリン系難燃剤
、および高純度タルクを含有し、
　該タルクがタルクに対して各成分ＭｇＯ含有量30.5～32重量％、ＳｉＯ2含有量60～62.
5重量％およびＡｌ2Ｏ3含有量0.7重量％未満であることを特徴とし、前記タルクがさらに
、少なくとも50％重量のタルクでの最大直径2.5μm以下を有するタルク粒子(ｄ502.5μm
以下)で特徴付けられ、および
　該リン系難燃剤が、式
【化１】

式中、ｑは0.3～10である、
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で示されるリン化合物である、
組成物。
【請求項２】
　ポリカーボネートが少なくとも１種の芳香族ポリカーボネートを含むポリカーボート40
～98重量％、耐衝撃性改質剤が少なくとも１種のグラフトポリマーを含む耐衝撃性改質剤
0.5～50重量％、少なくとも１種のリン系難燃剤0.5～40重量％、およびタルク0.05～40重
量％を含有する、請求項１記載の組成物。
【請求項３】
　耐衝撃性改質剤として、少なくとも１種のビニルモノマー5～95重量％の、ガラス転移
温度10℃未満の少なくとも１種のグラフトベース95～5重量％への、１種またはそれ以上
のグラフトポリマーを含有する、請求項１～２いずれかに記載の組成物。
【請求項４】
　前記一般式(IV)で示されるリン化合物において、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4の少なくとも
１つは、互いに独立して、アルキルおよび／またはハロゲンで置換されている、請求項１
記載の組成物。
【請求項５】
　さらに、ドリップ防止剤としてフッ素化ポリオレフィンを含有する、請求項１～４いず
れかに記載の組成物。
【請求項６】
　ドリップ防止剤としてフッ素化ポリオレフィンをエマルジョンまたはバルクＡＢＳまた
はそれらの混合物またはビニル(コ)ポリマーとの凝集物、プレコンパウンドまたはマスタ
ーバッチの形態で含有する、請求項５記載の組成物。
【請求項７】
　少なくとも１種の芳香族ポリカーボネート50～90重量％、耐衝撃性改質剤としてエマル
ジョンまたはバルクＡＢＳまたはそれらの混合物1.5～25重量％、少なくとも１種の請求
項１記載のリン系難燃剤2～20重量％、ビニル(コ)ポリマー0～20重量％、および請求項１
記載のタルク1～20重量％を含有し、そして成分の合計が100である、ポリカーボネート組
成物。
【請求項８】
　肉厚1.5mm以下でのUL94V試験をV-0でパスすることを特徴とする、請求項１～７いずれ
かに記載のポリカーボネート組成物。
【請求項９】
　成形物品または成形品の製造における、請求項１～８いずれかに記載のポリカーボネー
ト組成物の使用。
【請求項１０】
　請求項１～８いずれかに記載のポリカーボネート組成物から得られる、成形物品または
成形品。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
　本発明は、良好な耐燃性に加えて、肉厚が薄くても、改善された剛性、応力亀裂に対す
る良好な耐性(すなわち耐薬品性)が顕著であり、そして加工中に工具磨耗が低く、被覆形
成(coating formation)が低い[低液性(juicing)]、タルクを入れたポリカーボネート組成
物に関する。
【０００２】
　充填されたまたは補強されたＰＣ/ＡＢＳ成形用組成物はよく知られている。
【０００３】
　欧州特許出願公開第0 391 413号には、例えば、特定の幾何学的性質を有する無機充填
剤を含むＰＣ/ＡＢＳ成形用組成物であって、この成形用組成物は比較的低い線膨張率、
衝撃荷重下における高強度、および加熱下における高い寸法安定性であることが明記され
ている。タルクおよび非か焼クレー材料が、この発明の充填剤として記載されている。耐
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炎剤は、添加剤の群として一般的にしか記載されていない。
【０００４】
　欧州特許出願公開第0 452 788号に、材料のつや消し表面によって顕著に特別である、
タルクを含むＰＣ/ＡＢＳ成形用組成物の記載がある。ここでも、耐炎剤は一般的にしか
記載されていない。
【０００５】
　耐燃性を示す、充填されたまたは補強されたＰＣ/ＡＢＳ成形用組成物も知られている
。
【０００６】
　日本特許出願公開第0 219 9162号は、ハロゲン含有量0.5～15重量％のハロゲン含有耐
炎剤を入れた、補強された、耐熱性ＰＣ/ＡＢＳ成形用組成物について記載する。タルク
は、可能な充填剤として一般的に記載されている。
【０００７】
　欧州特許出願公開第0 363 608号および欧州特許出願公開第 0 640 655号は、オリゴリ
ン酸エステルまたはオリゴとモノリン酸エステルとの混合物により耐燃性を示す、ＰＣ/
ＡＢＳ成形用組成物に関する。成形用組成物は補強材を含み得ると一般的に記載されてい
る。しかしながら、補強された成形用組成物の例は開示されていない。
【０００８】
　国際公開番号WO99/07778号は、有機リン化合物により耐燃性を示す、補強されたＰＣ/
ＡＢＳ成形用組成物であって、成形用組成物のポリカーボネート含有は、異なる溶液粘度
を有する２種の芳香族ポリカーボネートの混合物であるものを記載する。補強剤としてガ
ラス繊維を使用することのみ、例により明示している。これらは成形用組成物の加工中の
望ましくない工具磨耗につながる。国際公開番号WO99/07778号は、異なる粘度のポリカー
ボネートの特定の混合物を使用すると、良好な弾性モジュラス、ノッチ付衝撃強さおよび
加工性を有するＰＣ/ＡＢＳ成形用組成物が得られることを教示する。
【０００９】
　欧州特許出願公開第0 754 531号では、高いＬ/Ｄ割合を有する繊維状充填剤の使用が、
異方性質(引張強さ、剛性、線膨張率、縮み割合)を有する生成物に導くことが記載されて
いるが、これはしばしば、そり、加熱による変形などの望ましくない結果を有する。特定
のオリゴリン酸エステルの使用によって耐燃性を示し、そして層状構造を有する充填剤に
よって補強されたＰＣ/ＡＢＳ成形用組成物の記載がある。とりわけ、ガラスフレーク、
マイカおよびそれらの混合物を充填剤として含む例が記載されている。タルクは充填剤と
して明示的に記載されていない。欧州特許出願公開第754 531号は、記載の成形用組成物
が温度の変化に関する変形の低さで顕著であり、高精度構成要素の使用によいことを教示
する。記載されているさらなる利点は、耐炎剤のブリードおよび射出成形工具中の被覆形
成に対する傾向が低いことである。
【００１０】
　日本特許出願公開第0 7316411号は、芳香族モノホスフェート1～30％を耐炎剤として、
および平均粒子径2μm以下のか焼タルク1～20％を充填剤として含むＰＣ/ＡＢＳ成形用組
成物を記載する。成形用組成物は、良好な処理性、強度および寸法安定性、同様に優れた
炎焼保護が顕著である。しかしながら、実験からの教示で、モノホスフェートはブリード
する傾向にあり、射出成形による加工で工具上に望ましくない被覆を形成する。
【００１１】
　米国特許第5,849,827号および国際公開番号WO99/07788号は、ポリカーボネートベース
の耐燃性熱可塑性成形用組成物を開示ており、これは、無機粉末の非常に微細に分割され
たものを含んでいる。タルクは記載されていない。これには、微細に分割された無機粉体
の添加で、UL94Vによる1.6mmアフターバーニング時間、およびその後の耐炎性が改善され
たことが記載されている。
【００１２】
　本発明の目的は、薄い肉厚(特に1.5mm以下)の場合の耐燃性の改善(UL94V試験でのアフ
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ターバーニング時間およびドリッピング傾向の縮小)、同時に、特に薄肉成形の場合で重
要な、材料の剛性の増強である。さらに、成形用組成物が良好な応力亀裂抵抗性、良好な
加水分解安定性、低いそり傾向傾向、良好な流動性、加熱下の寸法安定性および強度を有
し、そして加工中の難燃剤のブリードによる、加工中の工具磨耗および被覆形成が極わず
かであることである。
【００１３】
　今回、下記の特定のタルクを含む衝撃変性ポリカーボネート組成物が所望の性質を有す
ることを見出した。本発明による組成物の性質のプロファイルは、特に、薄肉成形品の製
造の使用、特に確かな炎焼保護が必要とされる用途で許容される。
【００１４】
　従って、本発明は、耐衝撃性改質剤、少なくとも１種のリン系難燃剤、および特定の高
純度タルク　組成物総量に対して0.05～40重量部、好ましくは0.5～30重量部、特に好ま
しくは1～20重量部を含有し、該タルクがタルクに対してＭｇＯ含有量28～35重量％、好
ましくは30～33重量％、特に好ましくは30.5～32重量％、およびタルクに対してＳｉＯ2
含有量55～65重量％、好ましくは58～64重量％、特に好ましくは60～62.5重量％を有する
ものである、ポリカーボネート組成物を提供する。
【００１５】
　特別に好ましい型のタルクは、タルクに対してＡｌ2Ｏ3含有量5重量％未満、特に1重量
％未満、とりわけ0.7重量％未満で区別される。
【００１６】
　好適物は、下記を含むポリカーボネート組成物から得られる：
A)　少なくとも１種の芳香族ポリカーボネート40～98重量部、好ましくは45～95重量部、
特に好ましくは50～90重量部、
B)　少なくとも１種のグラフトポリマー0.5～50重量部、好ましくは1～35重量部、特に好
ましくは1.5～25重量部、
C)　少なくとも１種のリン系難燃剤0.5～40重量部、特に2～20重量部、
D)　上の定義によるタルク0.05～40重量部、特に0.5～30重量部、特に好ましくは1～20重
量部。
　全成分(Ａ～Ｄおよび、必要に応じて、別の成分要素)の重量部の合計は100である。
【００１７】
　とりわけ好ましいポリカーボネート組成物は、特に、肉厚1.5mm以下、好ましくは肉厚1
.2mm以下で、UL94V試験を評価V-0でパスするという事実において区別される。
【００１８】
成分Ａ
　本発明の成分Ａに適した芳香族ポリカーボネートおよび/または芳香族ポリエステルカ
ーボネートは、文献から公知であるかまたは文献から既知の方法で調製できる(芳香族ポ
リカーボネートの調製については、例えばシュネル著、「ケミストリー・アンド・フィジ
ックス・オブ・ポリカーボネーツ」インターサイエンス・パブリッシャーズ、1964年、お
よびドイツ特許出願公開(AS)第1 495 626号、同(OS)第2 232 877号、同(OS)第2 703 376
号、同（ＯＳ）第2 714 544号、同(OS)第3 000 610号および同(OS)第3 832 396号を参照
；芳香族ポリエステルカーボネートの調製については、例えばドイツ特許出願公開(OS)第
3 077 934号を参照)。
【００１９】
　芳香族ポリカーボネートは、例えばジフェノールとカルボン酸ハライド(好ましくはホ
スゲン)および/または芳香族ジカルボン酸ジハライド(好ましくはベンゼンジカルボン酸
ジハライド)との反応により、場合によって連鎖停止剤(例えばモノフェノール)および必
要に応じて３官能以上の枝分かれ剤(例えば、トリフェノールまたはテトラフェノール)を
用いた相境界法で調製される。
【００２０】
　芳香族ポリカーボネートおよび/または芳香族ポリエステルカーボネートの調製のため
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のジフェノールは、好ましくは下記の式(Ｉ)：
【化４】

式中、Ａは、単結合、Ｃ1-Ｃ5アルキレン、Ｃ2-Ｃ5アルキリデン、Ｃ5-Ｃ6シクロアルキ
リデン、-Ｏ-、-ＳＯ-、-ＣＯ-、-Ｓ-、-ＳＯ2-、Ｃ6-Ｃ12アリーレン(これらには、任意
にヘテロ原子を含有する他の芳香環が縮合できる)、
または式(II)もしくは式(III)

【化５】

の基であり、
　置換基Ｂは、互いに独立して、Ｃ1-Ｃ12アルキル(好ましくはメチル)、ハロゲン(好ま
しくは塩素および/または臭素)であり、
　置換分ｘは、それぞれ互いに独立して０、１または２であり、
　ｐは、１または０であり、そして
　Ｒ5およびＲ6は、各Ｘ1に対して独立して選択でき、かつ互いに独立して水素またはＣ1

-Ｃ６アルキル、好ましくは水素、メチルおよび/またはエチルを表わし
　Ｘ1は、炭素を表わし、そして
　ｍは、少なくとも１個の原子Ｘ1において、Ｒ5およびＲ6が共にアルキルである場合に
は、４～７、好ましくは４または５を表わす、である。
【００２１】
　好ましいジフェノールは、ヒドロキノン、レゾルシノール、ジヒドロキシジフェノール
、ビス-(ヒドロキシフェニル)-Ｃ１-Ｃ５-アルカン類、ビス-(ヒドロキシフェニル)-Ｃ５

-Ｃ６-シクロアルカン類、ビス-(ヒドロキシフェニル)エーテル類、ビス-(ヒドロキシフ
ェニル)スルホキシド類、ビス-(ヒドロキシフェニル)ケトン類、ビス-(ヒドロキシフェニ
ル)スルホン類およびα，α-ビス-(ヒドロキシフェニル)-ジイソプロピルベンゼン類、お
よび環上で臭素化されたおよび／また環上で塩素化されたそれらの誘導体である。
【００２２】
　特に好ましいジフェノールは、4,4'-ジヒドロキシジフェニル、ビスフェノールＡ、2,4
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-ビス-(4-ヒドロキシフェニル)-2-メチルブタン、1,1-ビス-(4-ヒドロキシフェニル)-シ
クロヘキサン、1,1-ビス-(4-ヒドロキシフェニル)-3,3,5-トリメチルシクロヘキサン、4,
4'-ジヒドロキシジフェニルスルフィド、4,4'-ジヒドロキシジフェニルスルホン、および
それらの二-および四-臭素化または塩素化誘導体[例えば、2,2-ビス(3-クロロ-4-ヒドロ
キシフェニル)-プロパン、2,2-ビス(3,5-ジクロロ-4-ヒドロキシフェニル)-プロパンまた
は2,2-ビス-(3,5-ジブロモ-4-ヒドロキシフェニル)-プロパンなどである。
【００２３】
　2,2-ビス(4-ヒドロキシフェニル)プロパン（ビスフェノールＡ）が特に好ましい。
【００２４】
　ジフェノールは、個別にまたは所望の混合物として使用できる。
【００２５】
　ジフェノールは、文献から公知であるか、または文献より既知の方法で得ることができ
る。
【００２６】
　熱可塑性芳香族ポリカーボネートの調製に好適な連鎖停止剤の例は、フェノール、p-ク
ロロフェノール、p-tert.-ブチルフェノールまたは2,4,6-トリブロモフェノール、さらに
ドイツ特許出願公開（ＯＳ）第2842005号に記載の4-(1,3-テトラメチルブチル)-フェノー
ルのような長鎖アルキルフェノール、またはアルキル置換基中に合計８～２０個の炭素原
子を有するモノアルキルフェノールもしくはジアルキルフェノール（例えば、3,5-ジ-ter
t.-ブチル-フェノール、p-イソオクチルフェノール、p-tert.-オクチルフェノール、p-ド
デシルフェノールおよび2-(3,5-ジメチルヘプチル)-フェノールおよび4-(3,5-ジメチルヘ
プチル)-フェノール）である。使用される連鎖停止剤の量は、一般に、それぞれの事例で
使用されるジフェノールの合計モルに対し0.5モル％～10モル％の間である。
【００２７】
　熱可塑性芳香族ポリカーボネートは、重量平均分子量（Ｍｗ、例えば超遠心分離または
光散乱測定法によって測定されるもの）10,000～200,000、好ましくは15,00～80,000を有
している。
【００２８】
　熱可塑性芳香族ポリカーボネートは、既知の方法で、特に好ましくは３官能以上の化合
物（例えば、フェノール基３個以上を有するもの）を、使用されるジフェノールの合計に
対して0.05～2.0モル％組み込むことによって枝分かれできる。
【００２９】
　ホモポリカーボネートとコポリカーボネートはいずれも適している。本発明によれば、
成分Ａに関するコポリカーボネートを調製するために、ヒドロキシアリーロキシ末端基を
有するポリジオルガノシロキサン（用いられるジフェノールの合計量に対して）1～25重
量％、好ましくは2.5～25重量％使用することも可能である。これは、既知であるか（例
えば、米国特許第3419634号公報　参照）または文献より公知の方法で調製できる。ポリ
ジオルガノシロキサンを含有するコポリカーボネートの調製は、例えば、ドイツ特許出願
公開（ＯＳ）第3334782号公報に記載されている。
【００３０】
　ビスフェノールＡホモポリカーボネートに加えて、好ましいポリカーボネートは、好ま
しいかまたは特に好ましいと記載されている他のジフェノール、特に2,2-ビス(3,5-ジブ
ロモ-4-ヒドロキシフェニル)-プロパンを、ジフェノールの合計モルに対し１５モル％ま
で有するビスフェノールＡのポリカーボネートである。
【００３１】
　芳香族ポリエステルカーボネートの調製のための芳香族ジカルボン酸ジハライドは、好
ましくはイソフタル酸、テレフタル酸、ジフェニルエーテル-4,4'-ジカルボン酸およびナ
フタレン-2,6-ジカルボン酸の二酸ジクロライドである。
【００３２】
　イソフタル酸とテレフタル酸の二酸ジクロライドの比1：20～20：1の混合物が特に好ま
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しい。
【００３３】
　カルボン酸ハライド、好ましくはホスゲンも、ポリエステルカーボネートの調製におい
て二官能の酸誘導体として使用される。
【００３４】
　芳香族ポリエステルカーボネートの調製に使用できる連鎖停止剤は、前述のモノフェノ
ールに加えて、そのクロロ炭酸塩、および芳香族モノカルボン酸の酸クロライドであり、
それらはＣ１-Ｃ２２-アルキル基で、またはハロゲン原子、並びに脂肪族Ｃ２-Ｃ２２-モ
ノカルボン酸クロライドで任意に置換され得る。
【００３５】
　連鎖停止剤の量は、フェノール系連鎖停止剤の場合はジフェノールのモルに対して、ま
たモノカルボン酸クロライド系連鎖停止剤の場合はジカルボン酸ジクロライドのモルに対
して、いずれの場合も0.1～10モル％である。
【００３６】
　芳香族ポリエステルカーボネートも組み込まれた芳香族ヒドロキシカルボン酸を含有し
得る。
【００３７】
　芳香族ポリエステルカーボネートは、既知の方法で直鎖および分岐され得る（これに関
しては、ドイツ特許出願公開（ＯＳ）第2940024号公報および同（ＯＳ）第3007934号公報
　参照）。
【００３８】
　使用され得る枝分かれ剤は、例えばトリメシン酸トリクロライド、シアヌール酸トリク
ロライド、3,3',4,4'-ベンゾフェノン-テトラカルボン酸テトラクロライド、1,4,5,8-ナ
フタレンテトラカルボン酸テトラクロライドまたはピロメリット酸テトラクロライドのよ
うな３官能以上のカルボン酸クロライド（使用されるジカルボン酸ジクロライドに対して
）０．０１～１．０モル％、またはフロログルシノール、4,6-ジメチル-2,4,6-トリ-(4-
ヒドロキシフェニル)-ヘプト-2-エン、4,4-ジメチル-2,4,6-トリ-(4-ヒドロキシフェニル
)-ヘプタン、1,3,5-トリ-(4-ヒドロキシフェニル)-ベンゼン、1,1,1-トリ-(4-ヒドロキシ
フェニル)-エタン、トリ-(4-ヒドロキシフェニル)-フェニルメタン、2,2-ビス[4,4-ビス(
4-ヒドロキシフェニル)-シクロヘキシル]-プロパン、2,4-ビス(4-ヒドロキシフェニル-イ
ソプロピル)-フェノール、テトラ-(4-ヒドロキシフェニル)-メタン、2,6-ビス(2-ヒドロ
キシ-5-メチルベンジル)-4-メチルフェノール、2-(4-ヒドロキシフェニル)-2-(2,4-ジヒ
ドロキシフェニル)-プロパン、テトラ-(4-[4-ヒドロキシフェニルイソプロピル]-フェノ
キシ)-メタンおよび1,4-ビス[4,4'-ジヒドロキシトリフェニル)-メチル]-ベンゼンのよう
な３官能以上のフェノール（使用されるジフェノールに対して）０．０１～１．０モル％
である。フェノール系枝分かれ剤は、反応容器にジフェノールと共に最初に導入でき、酸
クロライド系枝分かれ剤は、酸ジクロライドと一緒に導入できる。
【００３９】
　熱可塑性芳香族ポリエステルカーボネート中のカーボネート構造単位の含量は、所望の
通りに変えることができる。カーボネート基の含量は、エステル基とカーボネート基の合
計に対して、好ましくは100モル％まで、特に80モル％まで、特に好ましくは50モル％ま
でである。芳香族ポリエステルカーボネートのエステルおよびカーボネート含量はいずれ
も、重縮合物中に塊の形態かまたはランダムに分布され得る。
【００４０】
　芳香族ポリエステルカーボネートの相対溶液粘度（ηｒｅｌ）は、1.18～1.4の範囲、
好ましくは1.20～1.32である（塩化メチレン溶液100 mL中のポリエステル-カーボネート0
.5ｇの溶液について25℃で測定した値）。
【００４１】
　熱可塑性芳香族ポリカーボネートおよびポリエステルカーボネートは、単独でまたは互
いの所望の混合物で使用できる。
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【００４２】
成分Ｂ
　成分Ｂは、
Ｂ．１　少なくとも１種のビニルモノマー5～95重量％、好ましくは30～90重量％を有す
る、
Ｂ．２　ガラス転移温度10℃未満、好ましくは0℃未満、特に好ましくは-20℃未満の１種
またはそれ以上のグラフトベース95～5重量％、好ましくは70～10重量％、
の１種またはそれ以上のグラフトポリマーを含む。
【００４３】
　グラフトベースＢ．２は、一般に、平均粒子径(ｄ50値)0.05～10μm、好ましくは0.1～
5μm、特に好ましくは0.2～1μmを有する。
　モノマーＢ．１は好ましくは、
Ｂ．１．１　ビニル芳香族化合物および/または環置換ビニル芳香族化合物(例えば、スチ
レン、α-メチルスチレン、p-メチルスチレン、p-クロロスチレンなど)および/またはメ
タクリル酸(Ｃ1-Ｃ8)-アルキルエステル(例えば、メチルメタクリレート、エチルメタク
リレートなど)50～99重量部と、
Ｂ．１．２　シアン化ビニル(不飽和ニトリル、例えばアクリロニトリルおよびメタクリ
ロニトリルなど)および/または(メタ)アクリル酸(Ｃ1-Ｃ8)アルキルエステル(例えばメチ
ルメタクリレート、n-ブチルアクリレート、tert.-ブチルアクリレートなど)および/また
は不飽和カルボン酸の誘導体(酸無水物およびイミド)(例えば無水マレイン酸およびＮ-フ
ェニル-マレイミド)1～50重量部
との混合物である。
【００４４】
　好ましいモノマーＢ．１．１は、スチレン、α-メチルスチレンおよびメチルメタクリ
レートのモノマーの少なくとも１種から選択される；好ましいモノマーＢ．１．２は、ア
クリロニトリル、無水マレイン酸およびメチルメタクリレートのモノマーの少なくとも１
種から選択される。
　特に好ましいモノマーは、Ｂ．１．１スチレンおよびＢ．１．２アクリロニトリルであ
る。
【００４５】
　グラフトポリマーＢにおいて適したグラフトベースＢ．２は、例えば、ジエンゴム、Ｅ
Ｐ(Ｄ)Ｍゴム、すなわちエチレン/プロピレンベースのもの、および必要に応じてジエン
、アクリレート、ポリウレタン、シリコーン、クロロプレンおよびエチレン/ビニルアセ
テートゴムである。
【００４６】
　好ましいグラフトベースＢ．２は、ジエンゴム(例えばブタジエン、イソプレンベース
など)もしくはジエンゴムの混合物もしくはジエンゴムのコポリマーまたは他のコポリマ
ー可能なモノマー(例えばＢ．１．１およびＢ．１．２によるもの)との混合物であるが、
但し成分Ｂ．２のガラス転移温度が10℃未満、好ましくは0℃未満、特に好ましくは-10℃
未満以下であることを条件とする。
【００４７】
　特別に好ましいのは純粋なポリブタジエンゴムから得られる。
【００４８】
　特に好ましいポリマーＢは、例えば、ＡＢＳポリマー(エマルジョン、塊状および懸濁
ＡＢＳ)などが、例えばドイツ特許出願第2 035 390号(＝米国特許第3 644 574号)または
ドイツ特許出願第2 248 242号(＝英国特許第1 409 275号)またはUllmann、Enzyklopadie 
der Technischen Chemie、第19巻(1980), 280頁などに記載されている。グラフトベース
Ｂ．２のゲル含有量は少なくとも30重量％、好ましくは少なくとも40重量％である(トル
エン中で測定)。
【００４９】
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　グラフトコポリマーＢは、ラジカル重合、例えばエマルジョン、懸濁、溶液または塊状
重合、好ましくはエマルジョンまたは塊状重合によって調製される。
【００５０】
　特に適したグラフトゴムは、米国特許第4 937 285号による有機ヒドロペルオキシドお
よびアスコルビン酸のイニシエーターシステムを用いる、レドックス始動によって調製さ
れるＡＢＳポリマーである。
【００５１】
　既知のことであるが、グラフト反応中でグラフトモノマーはグラフトーベース上に完全
にグラフトしている必要はなく、本発明によるグラフトポリマーＢは、グラフトベースに
存在するグラフトモノマーの(共)重合から得られる、および後処理で形成する製造物とも
理解される。
【００５２】
　ポリマーＢ用のＢ．２に適したアクリレートゴムは、好ましくはアクリル酸アルキルエ
ステルのポリマーであって、要すれば他の重合可能なエチレン性不飽和モノマーを、Ｂ．
２を基準として40重量％まで含む。好ましい重合可能なアクリル酸エステルには、Ｃ1-Ｃ

８アルキルエステル(例えばメチル、エチル、ブチル、n-オクチル、および2-エチルヘキ
シルエステル)；ハロアルキルエステル(好ましくはクロロエチルアクリレートなどハロＣ

1-Ｃ8アルキルエステル)、およびこれらのモノマーの混合物が含まれる。
【００５３】
　１種以上の重合可能な二重結合を有するモノマーを、架橋を目的として共重合すること
ができる。架橋モノマーの好ましい例は、炭素数3～8を有する不飽和モノカルボン酸と炭
素数3～12を有する不飽和一価アルコールまたはＯＨ基2～4および炭素数2～20を有する飽
和ポリオールのエステル(例えばエチレングリコールジメタクリレート、アリルメタクリ
レートなど)；ポリ不飽和複素環式化合物(例えばトリビニルシアヌレートおよびトリアリ
ルシアヌレートなど)；多官能ビニル化合物(ジ-およびトリビニルベンゼン類など)；トリ
アリルホスフェートおよびジアリルフタレートもよい。
【００５４】
　好ましい架橋モノマーは、アリルメタクリレート、エチレングリコールジメチルアクリ
レート、ジアリルフタレートおよび少なくとも３種のエチレン性不飽和基を有する複素環
式化合物である。
【００５５】
　特に好ましい架橋モノマーは、環状モノマーのトリアリルシアヌレート、トリアリルイ
ソシアヌレート、トリアクリロイルヘキサヒドロ-s-トリアジン、トリアリルベンゼン類
である。架橋モノマーの量は、好ましくはグラフトベースＢ．２を基準として0.02～5重
量％、特に0.05～2重量％である。
【００５６】
　少なくとも３種のエチレン性不飽和基を有する環状架橋モノマーを使用する場合、グラ
フトベースＢ．２の１重量％未満の量に制限するのが都合よい。
【００５７】
　アクリレートとは別に所望によりグラフトベースＢ．２の調製に使用される、好ましい
"他の"重合可能なエチレン性不飽和モノマーは、例えばアクリロニトリル、スチレン、α
-メチルスチレン、アクリルアミド、ビニルＣ1-Ｃ6アルキルエーテル、メチルメタクリレ
ート、ブタジエンである。グラフトベースＢ．２として好ましいポリアクリレートゴムは
、少なくとも60重量％のゲル含有量を有するエマルションポリマーである。
【００５８】
　他の適したＢ．２グラフトベースは、ドイツ特許出願公開(OS)第3 704 657号、同(OS)
第 3 704 655号、同(OS)第 3 631 540号および同(OS)第3 631539号に記載の、グラフト活
性点を有するシリコーンゴムである。
【００５９】
　グラフトベースＢ．２のゲル含有量を、適切な溶媒中、25℃で測定する(M. Hoffmann, 
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H. Kromer, R. Kuhn, Polymeranalytik I and II, Georg Thieme-Verlag, Stuttgart 197
7)。
【００６０】
　平均粒子径ｄ50は、それぞれ存在する粒子の50重量％前後の直径である。超遠心分離測
定によって測定できる(W. Scholtan, H. Lange, Kolloid, Z. and Z. Polymere 250 (197
2), 782-796)。
【００６１】
成分Ｃ
　発明の範囲内のリン系難燃剤は、好ましくは、モノマーのおよびオリゴマーのリンおよ
びリン酸エステル、ホスホネートアミンおよびホスファゼンからなる群から選択され、難
燃剤として、これらの群の１種または種々から選択される数種の成分の混合物を使用する
こともできる。本明細書中で特に記載されていない他のリン化合物を、単独でまたは他の
リン化合物との任意の所望の組合せで使用してもよい。
　ハロゲンを含まないリン化合物が使用に好ましい。
【００６２】
　好ましいモノマーのおよびオリゴマーのリンおよびリン酸エステルは、式(IV)のリン化
合物である：
【化６】

式中、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は、互いに独立して、必要に応じてハロゲン化されたＣ1-
Ｃ8アルキル、Ｃ5-Ｃ6シクロアルキル、Ｃ6-Ｃ20アリールまたはＣ7-Ｃ12アラルキルを表
わし、それぞれ必要に応じてアルキル(好ましくはＣ1-Ｃ4アルキル)および/またはハロゲ
ン(好ましくは塩素、臭素)で置換されていてもよく、置換分ｎは互いに独立して０または
１であり、
ｑは０～３０を表し、および
Ｘは、炭素数6～30の単核-または多核芳香族基、または炭素数2～30を有する直鎖状もし
くは分枝状脂肪族基を表し、ＯＨ置換されていても８までのエーテル結合を含んでいても
よい。
【００６３】
　Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は、好ましくは、互いに独立してＣ1-Ｃ4アルキル、フェニル
、ナフチルまたはフェニル-Ｃ1-Ｃ4アルキルを表わす。芳香族基Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4

は、ハロゲンおよび/またはアルキル基、好ましくは塩素、臭素および/またはＣ1-Ｃ4ア
ルキルで置換され得る。特に好ましいアリール基は、クレシル、フェニル、キシレニル、
プロピルフェニルまたはブチルフェニルおよび対応するそれらの臭素化および塩素化誘導
体である。
【００６４】
　式(IV)中、Ｘは、炭素数6～30の単核-または多核芳香族基を意味する。式(Ｉ)のジフェ
ノールから誘導されたものが好ましい。
　式(IV)中、置換分ｎは、互いに独立して０または１であり得、ｎは好ましくは1である
。
　ｑは、0～30の値を示す。式(IV)の種々の成分の混合物が使用される場合、コのような
混合物は、好ましくは数平均ｑ値0.3～20、特に好ましくは0.5～10、とりわけ0.5～6を有
し得る。
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【００６５】
　Ｘは、特に好ましくは、
【化７】

または、これらの塩素化または臭素化された誘導体である；Ｘは、特に、レゾルシノール
、ヒドロキノン、ビスフェノールＡまたは4,4'-ジヒドロキシジフェニルに由来する。Ｘ
は特に好ましくはビスフェノールＡに由来する。
【００６６】
　一般式(IVa)のオリゴマーのリン酸エステルの使用が特に利点があることが判明した：

【化８】

式中、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ3およびＲ4およびｎは前記と同意義であり、
置換分ｌは、互いに独立して、0、1、2、3または4、好ましくは0、1または2であり、
ｑは、0.3～20、好ましくは0.5～10、特に0.5～6であり、R5およびR6は、互いに独立して
Ｃ1-Ｃ4-アルキル、好ましくはメチルであり、および、
Ｙは、Ｃ1-Ｃ7-アルキリデン、Ｃ1-Ｃ7-アルキレン、Ｃ5-Ｃ12-シクロアルキレン、Ｃ5-
Ｃ12シクロアルキリデン、-Ｏ-、-Ｓ-、-ＳＯ-、ＳＯ2または-ＣＯ-、好ましくはＣ1-Ｃ7

-アルキリデン、特にイソプロピリデンまたはメチルである。
【００６７】
　このようなリン化合物で提供される組成物は、特に高い応力亀裂抵抗および加水分解安
定性、および射出成形による加工中の被覆形成の特に低い傾向を示す。さらに、とりわけ
高い加熱下寸法安定性が、これらの難燃剤によって達成できる。
【００６８】
　特定の好適物は、ビスフェノールＡ由来の一般式(IVa)の化合物の使用によって与えら
れる。
【００６９】
　本発明の成分Ｃとして、モノホスフェート（q＝0）、オリゴホスフェート（q＝1～30）
またはモノ-およびオリゴ-ホスフェートの混合物が使用され得る。
【００７０】
　式（IV）のモノリン化合物は、とりわけ、トリブチルホスフェート、トリス（2-クロロ
エチル)ホスフェート、トリス-(2,3-ジブロモプロピル)ホスフェート、トリフェニルホス
フェート、トリクレシルホスフェート、ジフェニルクレシルホスフェート、ジフェニルオ
クチルホスフェート、ジフェニル-2-エチルクレシルホスフェート、トリ-(イソプロピル
フェニル)ホスフェート、ハロ置換アリールホスフェート、メチルリン酸ジメチルエステ
ル、メチルリン酸ジフェニルエステル、フェニルリン酸ジエチルエステル、トリフェニル
ホスフィンオキシドまたはトリクレシルホスフィンオキシドである。



(12) JP 5342091 B2 2013.11.13

10

20

30

40

50

【００７１】
　成分Ｃ、式(IV)のリン化合物は既知である(例えば、欧州特許出願公開第363 608号、欧
州特許出願公開第640 655号参照)か、または既知方法と同様の方法で調製することができ
る(例えばUllmanns Encyklopadie der technischen Chemie, 第18巻, 301頁など, 1979;H
ouben-Weyl, Methoden der organischen Chemie, 第12/1巻, 43頁;Beilstein 第6巻, 177
頁)。
【００７２】
　平均ｑ値は、適した方法(ガスクロマトグラフィー(ＧＣ)、高圧液体クロマトグラフィ
ー(ＨＰＬＣ)、ゲルパーミエーションクロマトグラフィー(ＧＰＣ)) による、ホスフェー
ト混合物の組成(分子量分布)の決定、そこからｑの平均値の計算によって決定できる。
【００７３】
　ホスホネートアミンは、好ましくは、式(V)の化合物である：
［化９］
Ａ３－ｙ-ＮＢ１

ｙ

式中、
Ａは、式(Va)
【化１０】

または式(Vb)
【化１１】

の基を表わし、
Ｒ11およびＲ12は、互いに独立して、非置換もしくは置換Ｃ1-Ｃ10-アルキルまたは非置
換もしくは置換Ｃ6-Ｃ10-アリールであり、
Ｒ13およびＲ14は、互いに独立して、非置換もしくは置換Ｃ1-Ｃ10-アルキルまたは非置
換もしくは置換Ｃ6-Ｃ10-アリールであり、または
Ｒ13およびＲ14は、併せて非置換または置換Ｃ3-Ｃ10-アルキレンを示し、
ｙは、0、1または2の数値を示し、および
置換基Ｂ1は、互いに独立してハロゲン、必要に応じてハロゲン化されたＣ2-Ｃ8-アルキ
ル、非置換もしくは置換Ｃ6-Ｃ10-アリールである。
【００７４】
　置換基Ｂ1は、好ましくは互いに独立してハロゲン、エチル、n-またはイソプロピルで
あり、ハロゲンで置換されていてもよい；Ｃ6-Ｃ10-アリール、特にフェニルまたはナフ
チルであり、非置換またはＣ1-Ｃ4-アルキルおよび/またはハロゲンで置換されていても
よい、である。
【００７５】
　Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13およびＲ14のアルキルは、互いに独立して、好ましくはメチル、エチ
ル、n-プロピル、イソプロピル、n-、イソ-、sec.-またはtert.-ブチル、ペンチルまたは
ヘキシルである。
【００７６】
　Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13およびＲ14の置換されたアルキルは、互いに独立して、好ましくは、
ハロゲン置換されたＣ1-Ｃ10-アルキル、特にモノ-もしくはジ-置換されたメチル、エチ
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ル、n-プロピル、イソプロピル、n-、イソ-、sec.-もしくはtert.-ブチル、ペンチルまた
はヘキシルである。
【００７７】
　Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13およびＲ14の、Ｃ6-Ｃ10-アリールは、互いに独立して、好ましくは
、フェニル、ナフチルまたはビナフチル、特にo-フェニル、o-ナフチル、o-ビナフチルで
あり、ハロゲンで置換 (一般に、モノ-、ジ-またはトリ-置換)されてもよい。
【００７８】
　Ｒ13およびＲ14は、それらが直接結合している酸素原子およびリン原子と併せて１つの
環構造を形成してもよい。
【００７９】
　以下に好ましいものを例示として記載する：式(Va-1)の5,5,5'5',5'',5''-ヘキサメチ
ルトリス(1,3,2-ジオキサホスホリナンメタン)アミン-2,2',2''-トリオキシド
【化１２】

(ソルティア・インコーポレイテッド(St. Louis, USA)の試作品 XPM 1000)；
1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-メタンアミン,Ｎ-ブチル-Ｎ[(5,5-ジメチル-1,3,2-ジオ
キサホスホリナン-2-イル)メチル]-5,5-ジメチル-,P,2-ジオキシド；1,3,2-ジオキサホス
ホリナン-2-メタンアミン,Ｎ-[(5,5-ジメチル-1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-イル)メチ
ル]-5,5-ジメチル-Ｎ-フェニル-,P,2-ジオキシド；1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-メタ
ンアミン,Ｎ,Ｎ-ジブチル-5,5-ジメチル-,2-オキシド；1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-
メタンアミン,Ｎ-[(5,5-ジメチル-1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-イル)メチル]-Ｎ-エチ
ル-5,5-ジメチル-,P,2-ジオキシド；1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-メタンアミン,Ｎ-ブ
チル-Ｎ-[(5,5-ジクロロメチル-1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-イル）メチル]-5,5-ジク
ロロメチル-,P,2-ジオキシド；1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-メタンアミン,Ｎ-[(5,5-
ジクロロメチル-1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-イル)メチル]-5,5-ジクロロメチル-Ｎ-
フェニル,P,2-ジオキシド；1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-メタンアミン,Ｎ,Ｎ-ジ-(4-
クロロブチル)-5,5-ジメチル-2-オキシド；1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-メタンアミン
,Ｎ-[(5,5-ジメチル-1,3,2-ジオキサホスホリナン-2-イル)メタン]-Ｎ-(2-クロロエチル)
-5,5-ジ(クロロメチル)-,P,2-ジオキシド。
【００８０】
　下記も好ましい：式(Va-2)または(Va-3)の化合物
【化１３】

式中、Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13およびＲ14は前記と同意義である。
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【００８１】
　式(Va-2)および(Va-1)の化合物が特に好ましい。
【００８２】
　ホスホネートアミンの調製は、例えば米国特許明細書第5,844,028号に記載されている
。
【００８３】
　ホスファゼンは、式(VIa)および(VIb)の化合物である：
【化１４】

式中、
基Ｒは、互いに同一であっても異なってもよく、アミノ、Ｃ1-Ｃ8-アルキルまたはＣ1-Ｃ

8-アルコキシ、それぞれ必要に応じてハロゲン化(好ましくはフッ素によるハロゲン化)さ
れてもよい、Ｃ5-Ｃ6-シクロアルキルＣ6-Ｃ20-アリール、好ましくはフェニルまたはナ
フチル、Ｃ6-Ｃ20-アリールオキシ、好ましくはフェノキシ、ナフチルオキシ、またはＣ7

-Ｃ12-アラルキル、好ましくはフェニル-Ｃ1-Ｃ4-アルキル、それぞれ必要に応じてアル
キル、好ましくはＣ1-Ｃ4-アルキル、および/またはハロゲン、好ましくは塩素および/ま
たは臭素によって置換されてもよい、であり、
ｋは、0または1～15の数値、好ましくは1～10の数値を示す。
【００８４】
　以下は、一例として記載できるものである：
プロポキシホスファゼン、フェノキシホスファゼン、メチルフェノキシホスファゼン、ア
ミノホスファゼンおよびフルオロアルキルホスファゼン。
　フェノキシホスファゼンが好ましい。
【００８５】
　ホスファゼンは、単独でまたは他のリン系難燃剤との混合形態で使用することができる
。基Ｒは、通常同一であり、また式(VIa)および(VIb)の２以上の基は異なってもよい。
　ホスファゼンおよびそれらの調製は、例えば、欧州特許出願公開第 728 811号、ドイツ
特許出願公開第1 961 668号および国際公開番号WO97/40092号に記載されている。
【００８６】
　難燃剤は、単独でまたは、互いにもしくは他の難燃剤との混合添加物の任意の所望の混
合で使用し得る。
【００８７】
成分Ｄ
　タルクは、天然型または合成調製されたタルクとして理解される。
【００８８】
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　純粋なタルクは、化学組成 ３ＭｇＯ・４ＳｉＯ2・Ｈ2Ｏを有し、従ってＭｇＯ含有量3
1.9重量％、ＳｉＯ2含有量63.4重量％および、化学的に結合した水の含有量4.8重量％を
有する。層状構造を有するケイ酸塩である。
【００８９】
　天然型タルク材料は、上記の一般的な理想的組成を有しない。マグネシウムの他の元素
による部分的置換によって、ケイ素の例えばアルミニウムによる部分的置換によって、お
よび/または他の無機物(例えばドロマイト、マグネサイトおよび緑泥石)との合生によっ
て、不純となるからである。
【００９０】
　発明の範囲内のタルクの特定の型は、非常に純度が高いことで区別され、ＭｇＯ含有量
28～35重量％、好ましくは30～33重量％、特に好ましくは30.5～32重量％、およびＳｉＯ

2含有量55～65重量％, 好ましくは58～64重量％、特に好ましくは60～62.5重量％によっ
て特徴付けられる。好ましいタルクの型は、さらに、Ａｌ2Ｏ3含有量5重量％未満、特に
好ましくは1重量％未満、特に0.7重量％未満によって区別される。
【００９１】
　この定義に対応する市販のタルクの型は、例えば、Naintsch A3、A7、A10、A30およびN
aintsch Prever M30(Naintsch Mineralwerke GmbH (Graz、Austria)より)、およびタイプ
Finntalc M05SL、M03およびM20SL(Omya GmbH 販売(Cologne))である。
【００９２】
　発明の範囲内でないタルクの型は、例えば、Naintsch SE-標準、Naintsch SE-スーパー
、Naintsch SE-ミクロおよびNaintsch ST 10、15、20、30および60であり、これら全ては
Naintsch Mineralwerke GmbHから市販されている。
【００９３】
　平均最大粒子径d5020μm未満、好ましくは10μm未満、特に好ましくは5μm未満、とり
わけ好ましくは2.5μm未満を有する、微細な粉状型の形態の、本発明のタルクの使用が、
特に利点がある。このような微細型のタルクの使用により、他の性質(耐燃性、剛性、流
動性、応力亀裂抵抗性など)を損なうことなく、特に、改善された(ノッチ付き)衝撃強度
が達成される。
【００９４】
　タルクは、ポリマーとの良好な親和性を確保するために、表面処理(例えばシラン化)さ
れていてもよい。成形用組成物の加工および調製に関して、コンパクト化タルクの使用も
利点がある。
【００９５】
他の添加剤Ｅ
　本発明の組成物は、好ましくはフッ素化ポリオレフィンＥ.１を、組成物総量に対して3
重量部まで、好ましくは0.01～1重量部の量で、ドリップ防止剤として含み得る。
【００９６】
　フッ素化ポリオレフィンは一般に知られている(例えば、欧州特許出願公開第640 655号
参照)。市販品は、例えば、デュポン社のTeflon（登録商標）30Nである。
【００９７】
　フッ素化ポリオレフィンは、フッ素化ポリオレフィンのエマルジョンと、グラフトポリ
マーB)のエマルジョンまたはコポリマー(好ましくはスチレン/アクリロニトリルベース)
のエマルジョンとの凝集混合物の形態、エマルジョン形態のフッ素化ポリオレフィンをグ
ラフトポリマーまたはコポリマーのエマルジョンと混合し次いで凝集させたものである、
で使用し得る。
【００９８】
　フッ素化ポリオレフィンは、グラフトポリマーＢまたは好ましくはスチレン/アクリロ
ニトリルベースのコポリマーを有するプレコンパウンドの形態で使用され得る。フッ素化
ポリオレフィンは、粉末の形態で、グラフトポリマーまたはコポリマーの粉末または顆粒
と混合され、一般に208～330℃の温度で、インターナルミキサー、押出機および２軸スク
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リューなどの通常使用される装置などで溶融コンパウンドされる。 
【００９９】
　フッ素化ポリオレフィンはマスターバッチの形態で使用してもよく、これは、フッ素化
ポリオレフィンの水性分散の存在下、少なくとも１種のモノエチレン性不飽和モノマーの
エマルジョン重合によって調製される。好ましいモノマー成分は、スチレン、アクリロニ
トリルおよびそれらの混合物である。ポリマーは、酸沈殿、続く乾燥後の、注ぎ入れ可能
な粉末の形態で使用される。
【０１００】
　凝固物、プレコンパウンドおよびマスターバッチは、通常、フッ素化ポリオレフィンの
固形分5～95重量％、好ましくは7～60重量％を有する。
【０１０１】
　本発明の組成物は、別のポリマーを含んでもよい。
　ビニル芳香族化合物、シアン化ビニル(不飽和ニトリル)、(メタ)アクリル酸(Ｃ1-Ｃ8)-
アルキルエステル、不飽和カルボン酸および不飽和カルボン酸の誘導体(酸無水物および
イミド)からなる群の少なくとも１種のモノマーの、適した好ましいビニル(コ)ポリマー(
Ｅ．２)がある。
　適した特に好ましいものとして、
Ｅ．２．１　ビニル芳香族化合物および/または核置換されたビニル芳香族化合物(例えば
スチレン、α-メチルスチレン、p-メチルスチレン、p-クロロスチレンなど)、および/ま
たはメタクリル酸(Ｃ1-Ｃ8)-アルキルエステル(例えばメチルメタクリレート、エチルメ
タクリレートなど)50～99重量部、好ましくは60～90重量部、および
Ｅ．２．２　シアン化ビニル(不飽和 ニトリル)(アクリロニトリルおよびメタクリロニト
リルなど)、および/または(メタ)アクリル酸(Ｃ1-Ｃ8)-アルキルエステル(例えばメチル
メタクリレート、n-ブチルアクリレート、tert.-ブチルアクリレートなど)、および/また
は不飽和カルボン酸(マレイン酸など)、および/または不飽和カルボン酸の誘導体(酸無水
物およびイミドなど)(例えば無水マレイン酸およびＮ-フェニル-マレイミド)1～50重量部
、好ましくは10～40重量部、
との(コ)ポリマーがある。
【０１０２】
　(コ)ポリマーＥ．２は樹脂様であり、熱可塑性であってゴムを含まない。
【０１０３】
　特定の好適物は、Ｅ．２．１スチレンおよびＥ．２．２アクリロニトリルのコポリマー
から得られる。
【０１０４】
　Ｅ．２の(コ)ポリマーは既知であり、ラジカル重合、特にエマルジョン、懸濁、溶液ま
たは塊状重合で調製することができる。成分Ｅ．２の(コ)ポリマーは、好ましくは、分子
量Ｍｗ(重量平均、例えば光散乱測定法または沈殿法によって測定)15,000～200,000を有
する。
【０１０５】
　欧州特許出願公開第841 187号などに記載のポリアルキレンテレフタレート(Ｅ．３)も
適している。
【０１０６】
　好適物は、テレフタル酸および/またはそれらの反応性誘導体(例えばそれらのジアルキ
ルエステル)およびエチレングリコールおよび/または1,4-ブタンジオールから調製される
ポリアルキレンテレフタレート、およびそれらのポリアルキレンテレフタレートの混合物
から得られる。
【０１０７】
　本発明による組成は、好ましくは、ビニル(コ)ポリマー、ポリアルキレンテレフタレー
トまたはそれらの混合物を、組成物総量に対して、30重量％まで、好ましくは15重量％ま
で含む。
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　本発明による成形用組成物は、少なくとも１種の他の通常使用される添加剤(例えば、
たれ防止剤、滑剤および離型剤、核生成剤、帯電防止剤、安定剤、着色剤および顔料、同
様に充填剤および補強剤(タルクを除く)を含んでもよい。
【０１０９】
　上記成分および必要に応じて添加剤を含む、本発明による成形用組成物は、各成分要素
を、インターナルミキサー、押出機および２軸スクリューなどの通常使用される装置など
で、200℃～300℃の温度で、既知方法で溶融コンパウンド化または溶融押出で混合するこ
とにより調製される。
【０１１０】
　各成分要素は、既知の方法で、連続してでも同時でも、そして約20℃(室温)でも高温で
も混合することができる。
【０１１１】
　優れた耐燃性および他の良好な性質(例えば、ＥＳＣ作用(応力亀裂抵抗性)、剛性、加
熱下寸法安定性、流動性およびそりのないことなど)により、本発明の熱可塑性成形用組
成物は、任意の種類の成形物品の製造、とりわけ耐燃性の点で高められた要求を有する薄
肉品に適する。
【０１１２】
　成形物品は、例えば射出成形または押出成形によって製造できる。製造できる成形物品
の例は：任意の種類のケーシング部品、例えばジューサー、コーヒーメーカー、ミキサー
などの家庭用電気器具；ミニター、(移動式)コンピューター、プリンターおよびコピーな
どの事務用機器である。可能な他の用途分野は、建設部門用のカバープレートおよび電動
設備チャンネル、同様に自動車産業である。成形用組成物を、例えばスイッチ、ソケット
および回路基板など、電気工学分野で使用することもできる。
【０１１３】
　本発明は、組成物の調製方法、成形物品の製造における組成物の使用、および成形物品
自体に関する。
【０１１４】
実施例
成分Ａ－１
　相対溶液粘度1.28(ジクロロメタン中、25℃、濃度0.5g/100mlで測定)を有する、ビスフ
ェノールＡベースのポリカーボネート。
成分Ａ－２
　成分Ａ－１であるが、但し相対溶液粘度1.20を有する。
成分Ａ－３
　成分Ａ－１であるが、但し相対溶液粘度1.25を有する。
【０１１５】
成分Ｂ－１
　エマルジョン重合によって調製される、スチレンとアクリロニトリルとの比72：28のコ
ポリマー45重量部の、粒状架橋ポリブタジエンゴム55重量部へのグラフトポリマー(平均
粒子径ｄ50＝0.3～0.4μm)
成分Ｂ－２
　塊状重合によって調製される、スチレンとアクリロニトリルとの比75.5：24.5のコポリ
マー83重量部の、スチレン含有量10％を有する架橋ポリブタジエン-スチレンゴム24.5重
量部への、グラフトポリマー(平均粒子径ｄ50＝0.5μm)
【０１１６】
成分Ｃ
　Ｃ．１　ビスフェノールＡベースのホスフェート
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【化１５】

　Ｃ．２　レゾルシノールベースのホスフェート
【化１６】

　平均ｑ値を測定するために、最初に、オリゴマーのホスフェートの割合をＨＰＬＣ測定
で決定した：
カラム　　　：　LiChrosorp RP-8
溶離液(勾配)：　アセトニトリル/水50:50～100:0
濃度　　　　：　5mg/ml
【０１１７】
　次いで数加重平均値を、個々の成分(モノ-およびオリゴホスフェート)の割合から、既
知の方法で、決定した。
【０１１８】
成分Ｄ
　Ｄ１：Naintsch Prever M30、Naintsch Mineralwerke GmbH(Graz, Austria)のタルク、
ＭｇＯ含有量31.2重量％、ＳｉＯ2含有量62.5重量％およびＡｌ2Ｏ3含有量0.7重量％を有
する。
　Ｄ２：FinntalcM05SL、Mondo Minerals Oy (Helsinki、Finland)のタルク(Omya GmbH (
Cologne)販売)、ＭｇＯ含有量31重量％、ＳｉＯ2含有量61重量％およびＡｌ2Ｏ3含有量0.
3重量％を有する。
　Ｄ３：FinntalcM20SL、Mondo Minerals Oyのタルク、ＭｇＯ含有量31重量％、ＳｉＯ2

含有量61重量％およびＡｌ2Ｏ3含有量0.3重量％を有する。
　Ｄ４：Naintsch A3、Naintsch Mineralwerke GmbHのタルク、ＭｇＯ含有量31.5重量％
、ＳｉＯ2含有量62.0重量％およびＡｌ2Ｏ3含有量0.4重量％を有する。
　Ｄ５：Naintsch SE-Super、Naintsch Mineralwerke GmbHのタルク、ＭｇＯ含有量22重
量％およびＳｉＯ2含有量17重量％を有する。Ａｌ2Ｏ3は検出されなかった。
　Ｄ６：Naintsch ST10、Naintsch Mineralwerke GmbHのタルク、ＭｇＯ含有量30重量％
、ＳｉＯ2含有量48重量％およびＡｌ2Ｏ3含有量10.5重量％を有する。
【０１１９】
　表示の化学組成に関するデータは、製造データである。分析は、文献既知の方法(例え
ばＸ線蛍光分光測定または原子吸着分光法または熱量測定)で行なった。
【０１２０】
成分Ｅ－１
　ポリテトラフルオロエチレンエマルジョンを、グラフトポリマー(成分Ｂ)の水性エマル
ジョンおよびテトラフルオロエチレンポリマーの水性エマルジョンの混合物の共沈殿で調
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量比は90重量％～10重量％である。テトラフルオロエチレンポリマーエマルジョンは固形
分60重量％を有し、平均ＰＴＦＥ粒子直径は0.05～0.5μmである。グラフトポリマーエマ
ルジョンは固形分34重量％を有し、平均ラテックス粒子直径は0.3～0.4μmである
【０１２１】
Ｅ－１の調製
　テトラフルオロエチレンポリマーのエマルジョン(デュポン社のTeflon 30 N)を、グラ
フトポリマーＢのエマルジョンと混合し、ポリマー固形分に対して1.8重量％のフェノー
ル性酸化防止剤で安定化させた。ＭｇＳＯ4(Epsom塩)および酢酸のｐＨ4～5の水性溶液を
用いて、85～95℃で混合物を凝固させ、濾過し、そして実質的に電解質を含まなくなるま
で洗浄し、その後、大部分の水を遠心分離で除き、それから100℃で乾燥させ、粉末にし
た。この粉末は、記載の装置で、他の成分とコンパウンドできた。
【０１２２】
成分Ｅ－２
　Blendex 449：General Electric PlasticsのＰＴＥＦ製品、50重量％ＰＴＦＥおよび50
重量％ＳＡＮコポリマーからなる。
【０１２３】
成分Ｅ－３
　スチレン/アクリロニトリル比72:28、固有粘度0.55dl/g(ジメチルホルムアミド中、20
℃で測定)を有するスチレン/アクリロニトリルコポリマー。
【０１２４】
成分Ｅ－４
　ホスファイト安定剤
【０１２５】
成分Ｅ－５
　離型剤として、テトラステアリン酸ペンタエリスリトール
【０１２６】
本発明の成形用組成物の調製および試験
　成分Ａ～Ｅを、3リットルニーダーで混合した。アーブルグ(Arburg)270E型射出成形機
で、240℃で成形物品を製造した。
　測定値80×10×4mmのロッドで応力亀裂作用を試験した。使用した試験溶媒は、トルエ
ン60容積％とイソプロパノール40容積％の混合物であった。試験片を円弧テンプレートで
プレ伸張し(プレ伸張1.2～2.4％)、試験溶媒中に室温で５分間保存した。
【０１２７】
　応力亀裂作用を、曲げ伸長を用いて、試験溶媒中の暴露時間5分以内で、破壊に必要と
されるロッドにより評価した。
【０１２８】
　耐燃性を、厚さ1.2mmを有するロッドでUL94Vに従って決定した。
【０１２９】
　引っ張りモジュラスを、ISO 527/DIN 53 457に従って測定した。
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【表２】

【０１３０】
　表１から、高純度型のタルク(実施例１～５)の使用によって、肉厚1.2mmで耐燃性が改
善され(アフターバーニング時間の減少、同様にドリッピング傾向の減少)、そして同じ濃
度で他の型のタルクを使用した場合(比較例１および２)より高い弾性モジュラスが達成さ
れたことがわかる。高純度タルクのもののみが、肉厚1.2mmでのUL94V試験で、V-0評価に
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れる。使用されるＰＴＦＥ製品の性質は、これらの性質に対してほんの極わずかな効果で
しかない(実施例２および３)。この効果は種々のリン含有耐炎剤でみられた。
【０１３１】
　タルクの濃度の増加により、アフターバーニング時間は、最初は、ある限度内でますま
す減少し、これは当該組成物と耐炎剤の性質に依存するものである(実施例３および６～
８)。弾性モジュラスはタルクの含有量に伴い１次的に増加し、高純度型のタルクの場合
は、弾性モジュラスの増加は添加したタルク１重量％に対して0.15GPaで達成された。し
かしながら、他の型のタルクを使用した場合は、弾性モジュラスにおいて明らかに小さな
増加しか観測されなかった(比較例１および２)。
【０１３２】
　非常に低いタルク含有量、例えば１重量％であっても、異なるリン含有耐炎剤と組合せ
て、肉厚1.2mmでのUL94V試験のV-0評価、およびＥＳＣ作用について著しい改善の達成が
可能であった(実施例７、８、１２および１３)。実施例１２と比較例３との、または実施
例１３と比較例４との比較は、耐燃性(アフターバーニング時間およびドリッピング傾向)
、応力亀裂抵抗および成形用組成物の剛性におけるタルクのプラスの効果を示す。低濃度
(例えば1～5重量％)のタルクの使用で、優れた耐燃性および高められた剛性と高強度のバ
ランス、さらに非常に良好なＥＳＣ作用を有する、成形用組成物の調製が可能である。
【０１３３】
　肉厚1.2mmでのUL94V試験のV-0評価が、種々のリン含有耐炎剤との組み合わせで得られ
、また、タルク高含有量(例えば10～20重量％)の事例でも得られた(例えば実施例９およ
び１１)。タルク高含有量の成形用組成物は、優れた耐燃性および特に高い剛性、同時に
驚くべき高強度の点で区別される。
【０１３４】
　Ｃ．１(ビスフェノールＡベースのホスフェート)をリン含有耐炎剤として使用する場合
、レゾルシノールベースのホスフェート(Ｃ．２)と比較して、特にタルク低含有量(例え
ば3重量％以下)で、特に良好なＥＳＣ作用が得られた(実施例７、８、１２および１３)。
しかしながら、レゾルシノールベースのホスフェート(Ｃ．２)の事例でも、タルクの添加
によってＥＳＣ作用の改善が達せられた(実施例７および８)。
【０１３５】
　耐燃性における特定のタルクの記載のプラスの効果は、１種のポリカーボネートのみを
使用した場合、および異なる溶液粘度の数種のポリカーボネートの混合物を使用した場合
の両方で認められる(実施例７、８、１２および１３)。
　また、塊状ＡＢＳ(実施例１４)または塊状物とエマルジョンＡＢＳの混合物(実施例１
５)を衝撃変性剤として使用した場合も、この効果が認められる。
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