
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
ジカルボン酸成分と２価のＯＨ成分とからなる、極限粘度が０．２ｄｌ／ｇ以上の直鎖状
ポリエステル樹脂の１モル（繰り返し単位で計算）に対して、ジアミン化合物の０．５～
１．５モルを、非プロトン系疎プロトン極性溶媒から選ばれた少なくとも１種の溶媒から
なる反応媒体中において、反応させて、該直鎖状ポリエステル樹脂中の前記２価のＯＨ成
分を該ジアミン化合物にて置換せしめることを特徴とするポリアミド樹脂の製造法。
【請求項２】
前記直鎖状ポリエステル樹脂が、熱可塑性ポリアルキレンテレフタレート樹脂である請求
項１記載のポリアミド樹脂の製造法。
【請求項３】
前記熱可塑性ポリアルキレンテレフタレート樹脂が、ポリエチレンテレフタレート樹脂で
ある請求項２記載のポリアミド樹脂の製造法。
【請求項４】
前記ポリエチレンテレフタレート樹脂が、回収ポリエチレンテレフタレート樹脂である請
求項３記載のポリアミド樹脂の製造法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【技術分野】
本発明は、ポリアミド樹脂の製造法に関し、更に詳しくは、ポリエステル樹脂を原料にし

10

20

JP 3664577 B2 2005.6.29



て、耐熱性ポリアミド樹脂を得る方法に関するものである。
【０００２】
【背景技術】
ナイロン６６、４６、６Ｔやアラミド樹脂は、機械特性及び化学・物理特性に優れた耐熱
性ポリアミド樹脂として、今日、大量に生産されている。そして、それらナイロン６６、
４６、６Ｔ等は、一般に、有機ジカルボン酸と有機ジアミンとを反応させて、ナイロン塩
を作り、それを脱水重縮合させて、作られることとなるが、プロセスが煩雑で、且つ高温
で、長時間重縮合をする必要がある等の問題を内在している。また、アラミド樹脂を製造
する場合は、原料として高価な有機カルボン酸ジハライドが必要であることに加え、ハロ
ゲンによる装置の腐食、原料の再循環利用の困難さ、公害の恐れがある等の問題点があっ
た。
【０００３】
そこで、本発明者は、先に、特願平９－６９６４２号において、従来の重縮合反応法とは
全く異なる、ポリエステル樹脂を介してポリアミド樹脂を得る新規な方法を提案した。即
ち、かかる製造方法においては、原料として、従来の有機ジカルボン酸成分の代わりに、
ポリエステル樹脂を用い、それをジアミン化合物と反応せしめるに際して、かかるジアミ
ン化合物のモル比をポリエステル樹脂に対して特定の範囲に設定し、且つ所定の溶媒を反
応媒体として、反応させることにより、極めて簡単なプロセスで、且つ短時間に、ポリア
ミド樹脂を得ることが出来るものである。
【０００４】
しかしながら、かかる製造方法で得られたポリアミド樹脂を実用的に価値のある高分子量
のものとするためには、得られた反応物に対して、更に、固相重縮合や溶融重縮合等の操
作を施すか、反応温度や時間をより高温、長時間にする必要があった。そして、それらの
うち、固相重縮合や融合重縮合の追加は、コストアップを招き、また反応条件の高温、長
時間化は、反応生成物の塊状化、反応容器器壁への付着等を生じ、生産上よりして問題で
あった。
【０００５】
【解決課題】
そこで、本発明者は、上記せる先に提案のポリアミド樹脂の製造方法について更に詳しく
検討した結果、反応媒体として、非プロトン系疎プロトン極性溶媒からなる特定の溶媒を
用いることによって、固相重縮合や溶融重縮合等のプロセスを追加することなく、また、
反応条件をより高温、長時間にすることなく高分子量のポリアミド樹脂が得られることを
見出したのである。従って、本発明の解決課題とするところは、ポリエステル樹脂を介し
てポリアミド樹脂を製造する方法において、有用な高分子量のポリアミド樹脂を簡便に得
ることの出来る、実用的な方法を提供することにある。
【０００６】
【解決手段】
そして、本発明は、かくの如き課題を解決するために、ジカルボン酸成分と２価のＯＨ成
分とからなる、極限粘度が０．２ｄｌ／ｇ以上の直鎖状ポリエステル樹脂の１モル（繰り
返し単位で計算）に対して、ジアミン化合物の０．５～１．５モルを、非プロトン系疎プ
ロトン極性溶媒から選ばれた少なくとも１種の溶媒からなる反応媒体中において、反応さ
せて、該直鎖状ポリエステル樹脂中の前記２価のＯＨ成分を該ジアミン化合物にて置換せ
しめることを特徴とするポリアミド樹脂の製造法を、その要旨とするものである。
【０００７】
すなわち、このようなポリアミド樹脂の製造法においては、反応媒体として、非プロトン
系疎プロトン極性溶媒からなる特定の溶媒を用いるところに、大きな特徴があり、そのよ
うな非プロトン系疎プロトン極性溶媒中において、直鎖状のポリエステル樹脂中の２価の
ＯＨ成分をジアミン化合物にて置換せしめることにより、その置換反応がより効果的に進
行せしめられ得て、以て高分子量のポリアミド樹脂を有利に得ることが出来るのである。
【０００８】
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なお、かかる本発明に従うポリアミド樹脂の製造法の望ましい態様によれば、前記直鎖状
ポリエステル樹脂は、熱可塑性ポリアルキレンテレフタレート樹脂であり、また該熱可塑
性樹脂ポリアルキレンテレフタレート樹脂は、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）樹
脂であり、更に、該ポリエチレンテレフタレート樹脂は、リサイクル（回収）ポリエチレ
ンテレフタレート樹脂である。
【０００９】
【発明の実施の形態】
以下に、本発明について、更に詳細に説明することとする。
【００１０】
先ず、本発明で言うところの原料としての直鎖状のポリエステル樹脂とは、一般には、有
機ジカルボン酸またはその誘導体化合物からなるジカルボン酸成分と２価アルコール化合
物または２価フェノール化合物からなる２価のＯＨ成分とから、重縮合反応によって得ら
れたものである。かかる有機ジカルボン酸またはその誘導体化合物としては、例えばテレ
フタル酸、イソフタル酸、フタル酸、テレフタル酸ジメチル、テレフタル酸ジクロライド
、ジフェニルジカルボン酸、ナフタレンジカルボン酸等の芳香族ジカルボン酸及びその誘
導体や、シュウ酸、コハク酸、アジピン酸、セバシン酸、マレイン酸、フマル酸等の脂肪
族ジカルボン酸及びその誘導体を挙げることが出来る。また、２価アルコール化合物とし
ては、例えば、エチレングリコール、プロピレングリコール、ブタン－１、３－ジオール
、ブタン－１、４－ジオール、テトラメチレングリコール等のアルキレングリコールや、
シクロヘキサンジオール等が挙げられる。更に、２価フェノール化合物としては、ビスフ
ェノール－Ａ等が挙げられる。これらジカルボン酸成分や２価のＯＨ成分は、各々、上例
のものの単独または２種以上の化合物を含んでいても、何等差支えない。
【００１１】
そして、本発明で使用される好ましい直鎖状ポリエステル樹脂の例には、ジカルボン酸と
して主としてテレフタル酸を用い、また２価アルコールとして主としてエチレングリコー
ルやブタン－１、４－ジオール等のアルキレングリコールを用いて得られるポリアルキレ
ンテレフタレート樹脂が挙げられる。その中でも、好ましい例は、ＰＥＴ、特にリサイク
ル（回収）ＰＥＴである。
【００１２】
なお、本発明においては、ポリエステル樹脂として、２種以上のものが混合されて用いら
れてもよく、またポリエステル樹脂に、他の有機重合体や無機化合物が混合されていても
何等差支えない。
【００１３】
このポリエステル樹脂に混合されている有機重合体としては、ポリエチレン、ポリプロピ
レン、エチレン－プロピレン共重合体、エチレン－酢酸ビニル共重合体、塩素化ポリエチ
レン、ポリブタジエン、ブチルゴム、ポリスチレン、スチレン－アクリロニトリル－ブタ
ジエン共重合体、ポリ塩化ビニル、ポリオキシメチレン、ポリアミド、ポリフェニレンオ
キサイド等が挙げられる。また、無機化合物としては、タルク、マイカ、炭酸カルシウム
、酸化チタン、カーボンブラック、アルミナ、ガラスビーズ、ガラス繊維、カーボン繊維
等が挙げられる。
【００１４】
ところで、本発明で用いられるポリエステル樹脂の極限粘度は、ヘキサフロロイソプロパ
ノール（以下、ＨＦＩＰと略す）を溶媒として用いた、３０℃の温度での測定にて、０．
２ｄｌ／ｇ以上、好ましくは０．３ｄｌ／ｇ以上である必要がある。けだし、０．２ｄｌ
／ｇ未満の極限粘度では、本発明によって得られるポリアミド樹脂の極限粘度が小さく、
後で固相重縮合や溶融重縮合を施しても、重合度の向上効果は低く、工業的に有用な高分
子量のポリアミド樹脂が得られないからである。
【００１５】
なお、本発明で用いられるポリエステル樹脂の形状は問わないが、好ましくは平均粒径が
一般に２ｍｍ以下、より好ましくは１ｍｍ以下の粉末状形状が有利に採用される。また、
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その含水率は、一般に１０００ｐｐｍ以下、好ましくは５００ｐｐｍ以下とされる。
【００１６】
また、本発明において、直鎖状のポリエステル樹脂に反応せしめられるジアミン化合物と
しては、エチレンジアミン、トリメチレンジアミン、テトラメチレンジアミン、ペンタメ
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、ドデカメチレンジ
アミン、トリメチレン－１，６－ヘキサメチレンジアミン等の脂肪族ジアミン類；ｐ－フ
ェニレンジアミン、ｍ－フェニレンジアミン、ｏ－フェニレンジアミン、２，３－トリレ
ンジアミン、２，４－トリレンジアミン、２，５－トリレンジアミン、２，６－トリレン
ジアミン、３，４－トリレンジアミン、３，５－トリレンジアミン、ｐ－キシリレンジア
ミン、ｍ－キシリレンジアミン、ｏ－キシリレンジアミン、４，４′－ジアミノジフェニ
ルメタン、４，４′－ジアミノビフェニール、３，３′－ジメチル－４，４′－ジアミノ
ビフェニール、３，３′－ジクロロ－４，４′－ジアミノビフェニール、４，４′－ジア
ミノジフェニルエーテル、４，４′－ジアミノジフェニルプロパン、４，４′－ジアミノ
ジフェニルスルホン、４，４′－ジアミノジフェニルスルファイド、４，４′－ジアミノ
ベンズアニリド、３，３′－ジメチル－４，４′－ジアミノジフェニルメタン、３，３′
－ジエチル－４，４′－ジアミノジフェニルメタン、４，４′－ジアミノアントラキノン
、３，３′－ジメトキシベンチジン、α，α′－ビス（４－アミノフェニル）－ｐ－イソ
プロピルベンゼン、１，５－ジアミノナフタレン、２，６－ジアミノナフタレン等の芳香
族ジアミン類；１，２－ジアミノシクロヘキサン、１，３－ジアミノシクロヘキサン、１
，４－ジアミノシクロヘキサン、１，３－ビス（アミノメチル）シクロヘキサン、イソホ
ロンジアミン、ピペラジン、２，５－ジメチルピペラジン、ビス（４－アミノシクロヘキ
シル）メタン、ビス（４－アミノシクロヘキシル）プロパン、４，４′－ジアミノ－３，
３′－ジメチルジシクロヘキシルメタン、α，α′－ビス（４－アミノシクロヘキシル）
－ｐ－ジイソプロピルベンゼン、α，α′－ビス（４－アミノシクロヘキシル）－ｍ－ジ
イソプロピルベンゼン、メンタンジアミン等の脂環式ジアミン類や、ジアミノポリシロキ
サン等のアミノ変成ポリマーを挙げることが出来る。なお、これらジアミン化合物は、単
独で使用される以外に、２種以上のものを混合して、使用することも出来る。
【００１７】
そして、この本発明で使用されるジアミン化合物の量は、ポリエステル樹脂の繰り返し単
位の１モルに対して、０．５～１．５モルである必要があり、中でも好ましくは０．７～
１．３モル、更に好ましくは０．８～１．２モルであることが、望ましい。なお、ジアミ
ン化合物の使用量が、０．５モル未満では、良好な耐熱性のポリアミド樹脂が得られず、
また１．５モルを越えるようになると、得られるポリアミド樹脂の分子量が小さかったり
、固相重縮合や溶融重縮合操作により不溶不融のゲル化物となり易い問題を内在する。ま
た、かかるジアミン化合物の含水量としては、一般に１０００ｐｐｍ以下、好ましくは５
００ｐｐｍ以下が望ましい。
【００１８】
さらに、本発明に従うポリエステル樹脂とジアミン化合物との反応によるポリアミド化反
応が進行せしめられる反応媒体としては、特定の溶媒、即ち非プロトン溶媒、特に、非プ
ロトン系疎プロトン極性溶媒である。なお、この溶媒の定義は、講談社発行、浅原照三ほ
か編、「溶媒ハンドブック」（第７１頁）に従うものであり、ここで言う、非プロトン系
疎プロトン極性溶媒とは、プロトンを放出する性質が殆どなく、且つ陽イオンに溶媒和し
難い極性溶媒である、と定義される。また、極性溶媒とは、ここでは、常温における誘電
率が２０以上の溶媒であると定義される。そして、このような非プロトン系疎プロトン極
性溶媒の具体例としては、例えばアセトニトリル、スルホラン、３－スルホラン、Ｎ－メ
チルピロリドン等を挙げることが出来る。
【００１９】
なお、このような非プロトン系疎プロトン極性溶媒は、単独で用いられる他に、２種以上
を混合して用いて、反応媒体としても何等差し支えなく、また、そのような溶媒の効果が
損なわれることがない範囲において、他のあらゆる溶媒と混合して、用いることも可能で
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ある。また、そのような溶媒、ひいては反応媒体中の含水率は、５０００ｐｐｍ以下、好
ましくは１０００ｐｐｍ以下とするのが、望ましい。更に、反応媒体のポリエステル樹脂
に対する割合は、ポリエステル樹脂１００重量部に対して、１００～５０００重量部、好
ましくは５００～３０００重量部である。なお、１００重量部未満では、ポリエステル樹
脂が反応媒体中に充分に分散せず、反応が均一に進行しない問題があり、また、５０００
重量部を越えるようになると、反応系が希薄に過ぎ、ポリエステル樹脂とジアミン化合物
の反応が充分に進行しない問題がある。
【００２０】
ところで、本発明に従う方法においては、反応原料としての直鎖状のポリエステル樹脂及
びジアミン化合物、更には反応媒体となる溶媒が、それぞれの必要量において、攪拌機能
を有する適当な反応容器に仕込まれ、そして加熱されることにより、所期の反応が進行せ
しめられるのである。この反応には、回分法或いは連続法の何れもが採用可能である。
【００２１】
また、かかる本発明方法において採用される反応温度は、使用するポリエステル樹脂、ジ
アミン化合物や溶媒種及び量の他に、反応圧力、反応時間、攪拌状態及びポリエステル樹
脂の形状等により異なるが、一般に、１００℃以上、好ましくは１２０℃以上である。け
だし、１００℃未満の反応温度では、ポリアミド樹脂の生成に時間がかかり過ぎるからで
ある。
【００２２】
そして、かかる反応温度が、使用する溶媒（反応媒体）やジアミン化合物の沸点や昇華温
度以上となる場合には、反応容器は密閉され、または加圧されることとなる。
【００２３】
さらに、本発明におけるポリアミド化のための反応時間は、前記した反応温度と同様に、
多くの因子に左右されるが、一般に、０．２時間～１００時間、好ましくは０．５時間～
５０時間とされることが、望ましい。０．２時間未満の反応時間では、ポリアミド樹脂の
生成が充分でなく、また１００時間を越える反応時間では、それ以上に時間を延長しても
効果が少なかったり、生成するポリアミド樹脂が不溶不融のゲル状物を生じ易い等の問題
を惹起する。
【００２４】
そして、かかる本発明に従う反応が終了したら、反応媒体中に存在する、反応生成物とし
てのポリアミド樹脂が分離回収される。この分離回収法としては、生成物が反応媒体中に
スラリー状に分散しておれば、そのまま、若し溶解しておれば、適当な沈殿剤を加えて、
生成物を沈殿させた後に、通常の濾過法、遠心分離法、溶媒噴霧乾燥法等の、公知の各種
方法が用いられる。かくして得られた分離物は、熱風乾燥や真空乾燥等を行なう通常の乾
燥機で完全に乾燥され、以て目的とするポリアミド樹脂が得られることとなる。
【００２５】
このようにして得られたポリアミド樹脂は、その極限粘度が、一般に、０．５ｄｌ／ｇ以
上で、２．５ｄｌ／ｇにも達する程の、高重合度のものである。それ故に、得られたポリ
アミド樹脂の分子量乃至は重合度を更に高める特別の操作は、必ずしも必要とされるもの
ではないのであるが、更に追加的に、固相重縮合乃至は溶融重縮合操作を実施して、その
ようなポリアミド樹脂の分子量乃至は重合度を高めても、何等差し支えない。
【００２６】
なお、ここで、固相重縮合とは、固体状態を維持した状態において、重縮合反応を進行せ
しめて、重合度を高める方法であって、その場合には、反応生成物のポリアミド樹脂のガ
ラス転移温度より５０℃高い温度から融点までの間、好ましくはガラス転移温度より８０
℃高い温度から融点より２０℃低い温度で、一般に１０００Ｐａ以下、好ましくは３００
Ｐａ以下の減圧下または不活性ガス下において、熱処理を行なうことにより、実現される
。なお、このときの熱処理時間は、温度、反応生成物の量、装置の形状等によって異なる
が、一般に０．２時間～２０時間、好ましくは０．５時間～１０時間程度である。
【００２７】
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また、溶融重縮合は、溶融状態を維持した状態下において、その溶融物に剪断作用を加え
つつ、減圧下に保持して、重縮合反応を進行せしめて、重合度を高める手法である。この
溶融剪断作用温度は、生成ポリアミド樹脂の融点以上、ポリアミド樹脂の分解温度以下、
好ましくは生成ポリアミド樹脂の融点より２０℃以上高く、ポリアミド樹脂の分解温度よ
り３０℃以下低い温度である。また、採用される溶融剪断作用下での溶融重縮合装置とし
ては、加熱条件下で高粘度ポリマーを混練出来る何れの装置をも用いることが出来る。具
体的には、ロール、押出機、ニーダ等である。これらの中では、高温下での混練が容易で
、短時間のうちに高分子量化が実現出来、更に生成ポリマーの回収が容易なベント付き押
出機やニーダが、好ましい。そして、そのような押出機としては、１軸または多軸の押出
機が使用され、ベントから減圧下の条件で反応副生成物を留去出来ることにより、容易に
短時間のうちに高分子量のポリアミド樹脂をペレット状で得ることが出来る。なお、その
際のベントの減圧度は、一般に１０００Ｐａ以下、好ましくは３００Ｐａ以下である。ま
た、その溶融剪断時間は、通常０．２分以上１５分以下、好ましくは０．５分以上１０分
以下である。
【００２８】
そして、このような本発明手法に従って得られたポリアミド樹脂には、必要に応じて、公
知の熱安定剤、光安定剤、着色剤、滑剤、強化剤、充填剤等の各種配合剤が、単独で或い
は組み合わせて配合され、通常の溶融成形法、例えば圧縮成形、射出成形、または押出成
形等の手法によって、所望のポリアミド成形品が成形されるのである。また、そのような
ポリアミド樹脂を、溶媒に溶解させ、キヤスト法によるフィルムの形成や、コーティング
層の形成にも、使用され得るものである。
【００２９】
【実施例】
以下に、本発明の代表的な実施例を示し、本発明を更に具体的に明らかにすることとする
が、本発明が、そのような実施例の記載によって、何等の制約をも受けるものでないこと
は、言うまでもないところである。また、本発明には、以下の実施例の他にも、更には上
記した具体的記述以外にも、本発明の趣旨を逸脱しない限りにおいて、当業者の知識に基
づいて種々なる変更、修正、改良等を加え得るものであることが、理解されるべきである
。
【００３０】
実施例　１
市販のＰＥＴ製ボトルを回収して、洗浄した後、それを粉砕せしめ、篩にかけて、１０メ
ッシュ金網パス品を得た。次いで、この得られたリサイクルＰＥＴの粉砕品を１３０℃で
３時間乾燥せしめることにより、含水率（三菱化学株式会社製水分測定器にて測定。以下
同じ）が１００ｐｐｍの乾燥品を得た。なお、ここで用いられたＰＥＴの極限粘度：［η
］は０．６５ｄｌ／ｇであった。一方、ジアミン化合物としてのヘキサメチレンジアミン
（以下、ＨＭＤと略す。和光純薬工業株式会社製、試薬１級）の１重量部と、反応媒体と
しての非プロトン系疎プロトン極性溶媒のスルホラン（東京化成株式会社製無水品）の１
０重量部とを混合し、その混合溶液を、モレキュラーシーブ４Ａ（和光純薬工業株式会社
製）を用いて脱水し、含水率が４００ｐｐｍの混合溶液とした。
【００３１】
次いで、上記で得られたＰＥＴ乾燥粉砕品の１１０ｇと、上記の脱水混合溶液７３０ｇ（
ＰＥＴの繰り返し単位で等モル量のＨＭＤ６６ｇを含む）とを、１Ｌオートクレーブにそ
れぞれ仕込み、雰囲気を窒素ガスで置換し、更に窒素ガスによる０．１ＭＰａの圧力が加
わるようにして、密閉した後、攪拌しつつ、加熱せしめ、１８０℃で１０時間反応させた
後に、室温まで降温し、そしてその得られた反応生成物を濾過分離し、更に多量のエタノ
ールで洗浄した後、再び濾過分離せしめ、その後１２０℃で、一昼夜、真空乾燥すること
により、粉末状の反応生成物を得た。
【００３２】
このようにして得られた粉末状の反応生成物について、ＦＴ－ＩＲスペクトル分析を行な
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い、エステルの吸収波周帯が完全に消失し、アミドの吸収波周帯が表れていること及び極
限粘度値より判断して、ＰＥＴ中の２価のＯＨ成分がジアミン成分に完全に置換され、実
用的に充分な分子量を有するポリアミド樹脂が得られていることを認めた。また、このポ
リアミド化された樹脂、即ちポリアミド樹脂について測定して得られた、収量（収率）、
アミド化率、極限粘度、融点（Ｔｍ）の結果を、下記表１に示した。
【００３３】
実施例　２
反応媒体として、スルホランに変えて、Ｎ－メチルピロリドン（以下、ＮＭＰと略す。和
光純薬工業株式会社製、試薬１級）を用いる他は、実施例１と同様にして、ＰＥＴ乾燥粉
砕品のポリアミド化を行なった。なお、このときのＨＭＤとＮＭＰとの混合溶液の含水率
は、１０５ｐｐｍであった。
【００３４】
そして、この得られた反応生成物がポリアミド樹脂であることを確認すると共に、その諸
物性について、実施例１と同様にして求め、その結果を、下記表１に併せ示した。
【００３５】
比較例　１
反応媒体として、スルホランに代えて、非プロトン系親プロトン極性溶媒であるＮ，Ｎ－
ジメチルアセトアミド（和光純薬工業株式会社製、有機合成用、脱水品）を用いた他は、
実施例１と同様にして、ＰＥＴ乾燥粉砕品のポリアミド化を行なった。なお、かかる反応
媒体とジアミン化合物（ＨＭＤ）とからなる混合溶液の含水率は、１０５ｐｐｍであった
。
【００３６】
そして、その得られた反応生成物について、その諸物性を実施例１と同様に測定して、そ
の結果を、下記表１に併せ示した。
【００３７】
比較例　２
反応溶媒として、スルホランの代わりに、非プロトン系親プロトン極性溶媒である、ジメ
チルスルホキシド（和光純薬工業株式会社製、有機合成用、脱水品、以下ＤＭＳＯと略す
）を用いる他は、実施例１と同様にして、ＰＥＴ粉砕乾燥品のポリアミド化を行なった。
なお、かかる反応媒体とジアミン化合物（ＨＭＤ）とからなる混合溶液の含水率は、９２
ｐｐｍであった。
【００３８】
そして、その得られた反応生成物について、その諸物性を実施例１と同様にして求め、そ
の結果を、下記表１に併せ示した。
【００３９】
【表１】
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【００４０】
上記の表１の結果より明らかな如く、反応媒体として、非プロトン系疎プロトン極性溶媒
であるスルホランやＮ－メチルピロリドンを用いて得られた、実施例１や実施例２の反応
生成物は、ポリアミド化率及び極限粘度が共に高く、これにより、ＰＥＴは高率にてポリ
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アミド化されているものと認められた。中でも、特に、スルホランを用いた場合において
は、略完全にポリアミド化されているものと認められるのである。
【００４１】
これに対して、非プロトン系親プロトン極性溶媒を反応媒体として用いた比較例１や比較
例２にあっては、アミド化率が充分でなく、また、得られた反応生成物の極限粘度が著し
く低く、実用上、使用の困難なものと認められ、更に、融点測定を行なっても、明確な融
点を示すものではなかった。
【００４２】
実施例　３
実施例１において用いられたＰＥＴ乾燥粉砕品の１１０ｇに対して、ジアミン化合物とし
て、ＰＥＴの繰り返し単位で１．２倍モル量のｐ－フェニレンジアミン（和光純薬工業株
式会社製、試薬１級）の７４ｇ、更に反応溶媒としてスルホランの４００ｇを１Ｌオート
クレーブにそれぞれ仕込み、反応温度：２２０℃、反応時間：１０時間において反応を行
ない、その後、降温、濾過分離、更に多量のエタノールによる洗浄、再度の濾過分離を行
ない、その後１２０℃で、一昼夜、真空乾燥することにより、粉末状の反応生成物を得た
。
【００４３】
かくして得られた反応生成物は塊状化や器壁への付着もなく、また、その諸物性を測定し
た結果、極限粘度の高い、有用なポリアミド樹脂が生成していることを認めた。
【００４４】
【発明の効果】
以上の説明より明らかな如く、本発明手法によれば、原料として、有機ジカルボン酸の代
わりに、直鎖状ポリエステル樹脂を用い、ジアミン化合物を反応せしめるに際して、非プ
ロトン系疎プロトン極性溶媒からなる特定の溶媒下で、かかるジアミン化合物のモル比を
、該ポリエステル樹脂に対して０．５～１．５の範囲に設定すれば、極めて簡単なプロセ
スで、且つ短時間に、目的とするポリアミド樹脂を有利に得ることが出来るのである。し
かも、その得られたポリアミド樹脂は、アミド化率の著しく高いものであることに加えて
、固相重縮合乃至は溶融重縮合を施す必要がない程に、高分子量乃至は高い極限粘度を有
するところに、大きな特徴がある。また、反応生成物の塊状化や反応容器への付着等の問
題もなく、生産上において何等問題を惹起しないところにも、大きな特徴を有しているの
である。
【００４５】
特に、本発明においては、原料として、廃棄物であるリサイクル（回収）ＰＥＴ樹脂を用
いることが出来、そのようなリサイクル（回収）ＰＥＴ樹脂を使用した場合において、プ
ロセスの簡便さと相俟って、低コストで、高付加価値のポリアミド樹脂製品が有利に得ら
れるという、極めて社会的に有益な技術が完成されたのであり、そこに、本発明の大きな
技術的意義が存するのである。
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