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(57)【要約】
【課題】耐衝撃性に優れる上に良好な成形外観を有する成形品が得られ、しかも成形時に
剥離が起きにくい成形用熱可塑性樹脂組成物を提供する。
【解決手段】本発明の成形用熱可塑性樹脂組成物は、反応性官能基を有するポリフェニレ
ンエーテル樹脂（Ａ）１０～８９質量部と、ポリアミド樹脂（Ｂ）１０～８９質量部と、
ゴム質重合体（ａ）に芳香族ビニル（ｂ）単位８０～１００質量％とシアン化ビニル（ｃ
）単位０～２０質量％がグラフト重合したグラフト重合体（Ｃ）１～２０質量部と、前記
（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０．０１～０．７質量部の、炭素－
炭素不飽和結合および反応性官能基を有する相溶化剤（Ｄ）とを含有する。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）１０～８９質量部と、
　ポリアミド樹脂（Ｂ）１０～８９質量部と、
　ゴム質重合体（ａ）に芳香族ビニル（ｂ）単位８０～１００質量％とシアン化ビニル（
ｃ）単位０～２０質量％がグラフト重合したグラフト重合体（Ｃ）１～２０質量部と、
　前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０．０１～０．７質量部の、
炭素－炭素不飽和結合および反応性官能基を有する相溶化剤（Ｄ）とを含有することを特
徴とする成形用熱可塑性樹脂組成物。
【請求項２】
　無機充填材（Ｅ）を、前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０質量
部を超え４０質量部以下の範囲で含有することを特徴とする請求項１に記載の成形用熱可
塑性樹脂組成物。
【請求項３】
　反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）が、反応性官能基を有さない
ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）１００質量部に対して０．１～５．０質量部の、炭
素－炭素不飽和結合および反応性官能基を有する反応性化合物を反応させて得られたこと
を特徴とする請求項１または２に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物。
【請求項４】
　反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）１０～８９質量部と、
　ポリアミド樹脂（Ｂ）１０～８９質量部と、
　ゴム質重合体（ａ）の存在下に芳香族ビニル（ｂ）単位８０～１００質量％とシアン化
ビニル（ｃ）単位０～２０質量％がグラフト重合したグラフト重合体（Ｃ）１～２０質量
部と、
　前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０．０１～０．７質量部の、
炭素－炭素不飽和結合および反応性官能基を有する相溶化剤（Ｄ）とを溶融混練すること
を特徴とする成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法。
【請求項５】
　反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）として、反応性官能基を有さ
ないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）１００質量部に対して０．１～５．０質量部の
、炭素－炭素不飽和結合および反応性官能基を有する反応性化合物を反応させて得たもの
を用いることを特徴とする請求項４に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法。
【請求項６】
　２つ以上の供給口を有する押出機を用い、前記供給口のうちの一つから、反応性官能基
を有さないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）と、該ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ
’）１００質量部に対して０．１～５．０質量部の反応性化合物とを供給し、反応させて
、反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）を得ると共に、残りの供給口
から、ポリアミド樹脂（Ｂ）とグラフト重合体（Ｃ）と相溶化剤（Ｄ）とを供給して、前
記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）および（Ｄ）成分を溶融混練することを特徴とする請求項４に記載
の成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法。
【請求項７】
　無機充填材（Ｅ）を、前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０質量
部を超え４０質量部以下の範囲で添加することを特徴とする請求項４～６のいずれか１項
に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法。
【請求項８】
　請求項１～３のいずれか１項に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物が成形加工されたこと
を特徴とする成形品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
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　本発明は、ポリフェニレンエーテル樹脂及びポリアミド樹脂を主成分とする成形用熱可
塑性樹脂組成物およびその製造方法、成形品に関する。
【背景技術】
【０００２】
　ポリフェニレンエーテル樹脂とポリアミド樹脂とを含有する樹脂組成物は、機械的特性
、耐熱性、耐溶剤性、流動性、寸法安定性、吸湿特性等のバランスが良いことから、電気
・電子・ＯＡ機器分野、機械分野、車両分野等の部品の成形材料として使用されている。
しかしながら、ポリフェニレンエーテル樹脂とポリアミド樹脂とを含有する樹脂組成物は
、耐衝撃性や塗装性が充分とはいえず、ＡＢＳ樹脂やＡＥＳ樹脂等のグラフト重合体を配
合する方法が試みられてきた。
　ところが、ポリフェニレンエーテル樹脂およびポリアミド樹脂からなる樹脂組成物とグ
ラフト重合体とは相溶性が低いという問題を有していた。
　そこで、相溶性を向上させる方法として、特許文献１，２では、グラフト重合体とポリ
フェニレンエーテル樹脂と無水マレイン酸などの相溶化剤とを溶融混練し変性する方法が
提案されている。
　特許文献３では、グラフト重合体にカルボン酸やエポキシ基などの反応性官能基を導入
する方法が提案されている。
　特許文献４では、ポリフェニレンエーテル樹脂を無水マレイン酸などで変性する方法が
提案されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２００１－２３４０５５号公報
【特許文献２】特開平３－２１５５５３号公報
【特許文献３】特開昭６３－２０５３５０号公報
【特許文献４】特開平３－４５６５２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　特許文献１，２に記載の方法では、良好な成形外観を有する成形品が得られるが、グラ
フト重合体とポリフェニレンエーテル樹脂との変性割合をコントロールすることが難しく
、特に成形品のゲート付近などの成形時に配向しやすい部分にて剥離が生じることがあっ
た。特許文献３，４に記載の方法では、成形外観が不充分であった。
　本発明は、耐衝撃性に優れる上に良好な成形外観を有する成形品が得られ、しかも成形
時に剥離が起きにくい成形用熱可塑性樹脂組成物およびその製造方法を提供することを目
的とする。また、耐衝撃性に優れる上に良好な成形外観を有する成形品を提供することを
目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　本発明は以下の態様を包含する。
［１］反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）１０～８９質量部と、ポ
リアミド樹脂（Ｂ）１０～８９質量部と、ゴム質重合体（ａ）に芳香族ビニル（ｂ）単位
８０～１００質量％とシアン化ビニル（ｃ）単位０～２０質量％がグラフト重合したグラ
フト重合体（Ｃ）１～２０質量部と、前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に
対して０．０１～０．７質量部の、炭素－炭素不飽和結合および反応性官能基を有する相
溶化剤（Ｄ）とを含有することを特徴とする成形用熱可塑性樹脂組成物。
［２］無機充填材（Ｅ）を、前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０
質量部を超え４０質量部以下の範囲で含有することを特徴とする［１］に記載の成形用熱
可塑性樹脂組成物。
［３］反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）が、反応性官能基を有さ
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ないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）１００質量部に対して０．１～５．０質量部の
、炭素－炭素不飽和結合および反応性官能基を有する反応性化合物を反応させて得られた
ことを特徴とする［１］または［２］に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物。
［４］反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）１０～８９質量部と、ポ
リアミド樹脂（Ｂ）１０～８９質量部と、ゴム質重合体（ａ）の存在下に芳香族ビニル（
ｂ）単位８０～１００質量％とシアン化ビニル（ｃ）単位０～２０質量％がグラフト重合
したグラフト重合体（Ｃ）１～２０質量部と、前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００
質量部に対して０．０１～０．７質量部の、炭素－炭素不飽和結合および反応性官能基を
有する相溶化剤（Ｄ）とを溶融混練することを特徴とする成形用熱可塑性樹脂組成物の製
造方法。
［５］反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）として、反応性官能基を
有さないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）１００質量部に対して０．１～５．０質量
部の、炭素－炭素不飽和結合および反応性官能基を有する反応性化合物を反応させて得た
ものを用いることを特徴とする［４］に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法。
［６］２つ以上の供給口を有する押出機を用い、前記供給口のうちの一つから、反応性官
能基を有さないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）と、該ポリフェニレンエーテル樹脂
（Ａ’）１００質量部に対して０．１～５．０質量部の反応性化合物とを供給し、反応さ
せて、反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）を得ると共に、残りの供
給口から、ポリアミド樹脂（Ｂ）とグラフト重合体（Ｃ）と相溶化剤（Ｄ）とを供給して
、前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）および（Ｄ）成分を溶融混練することを特徴とする［４］に記
載の成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法。
［７］無機充填材（Ｅ）を、前記（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０
質量部を超え４０質量部以下の範囲で添加することを特徴とする［４］～［６］のいずれ
か１項に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法。
［８］［１］～［３］のいずれか１項に記載の成形用熱可塑性樹脂組成物が成形加工され
たことを特徴とする成形品。
【発明の効果】
【０００６】
　本発明の成形用熱可塑性樹脂組成物によれば、耐衝撃性に優れる上に良好な成形外観を
有する成形品が得られ、しかも成形時に剥離が起きにくい。
　本発明の成形用熱可塑性樹脂組成物の製造方法によれば、耐衝撃性に優れる上に良好な
成形外観を有する成形品が得られ、しかも成形時に剥離が起きにくい成形用熱可塑性樹脂
組成物を容易に得ることができる。
　本発明の成形品は、耐衝撃性に優れる上に良好な成形外観を有する。
【発明を実施するための形態】
【０００７】
＜成形用熱可塑性樹脂組成物＞
　本発明の成形用熱可塑性樹脂組成物（以下、「熱可塑性樹脂組成物」と略す。）は、反
応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）とポリアミド樹脂（Ｂ）とグラフ
ト重合体（Ｃ）と相溶化剤（Ｄ）とを含有するものである。
【０００８】
（反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ））
　反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）（以下、「ポリフェニレンエ
ーテル樹脂（Ａ）」と略すことがある。）は、反応性官能基を有するポリフェニレンエー
テル樹脂である。本発明において、反応性官能基とは、ポリアミド樹脂（Ｂ）の末端アミ
ノ基またはカルボキシ基と反応して結合しうる官能基のことであり、具体的には、カルボ
キシ基、エポキシ基、アミノ基、メルカプト基、シリル基、水酸基、無水ジカルボキシ基
のいずれかのことである。これらの中でも、無水ジカルボキシ基が好ましい。
　ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）は、２種類以上の反応性官能基を有しても構わない
。
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【０００９】
　具体的に、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）は、反応性官能基を有さないポリフェニ
レンエーテル樹脂（Ａ’）の一部または全部に反応性官能基をグラフト反応や共重合等に
よって導入したポリフェニレンエーテル樹脂である。
　このようなポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）の製造方法は特に限定されないが、例え
ば、ラジカル重合開始剤の存在下または非存在下、炭素－炭素不飽和結合（すなわち炭素
－炭素二重結合または炭素－炭素三重結合）および反応性官能基を有する反応性化合物と
、反応性官能基を有さないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）とを溶融混練し、グラフ
ト反応させる方法が採用される。
【００１０】
　反応性官能基を有さないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）の具体例としては、ポリ
（２，６－ジメチル－１，４－フェニレンエーテル）、ポリ（２，６－ジエチル－１，４
－フェニレンエーテル）、ポリ（ ２，６－ジプロピル－１，４－フェニレンエーテル）
、ポリ（２－メチル－６－イソプロピル－１，４－フェニレンエーテル）、ポリ（２，６
－ジメトキシ－１，４－フェニレンエーテル）、ポリ（２，６－ジクロロメチル－１，４
－フェニレンエーテル）、ポリ（２，６－ジフェニル－１，４－フェニレンエーテル）、
ポリ（２，６－ジニトリル－１，４－フェニレンエーテル）、ポリ（２，６－ジクロル－
１，４－フェニレンエーテル）、ポリ（２，５－ジメチル－１，４－フェニレンエーテル
）などが挙げられる。これらは、１種を単独で用いてもよいし、２種以上を併用してもよ
い。
【００１１】
　好ましいポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）としては、例えば、２，６－ジメチル－
１，４－フェニレンエーテル単位からなる単独重合体、前記単位と２，３，６－トリメチ
ル－１，４－フェニレンエーテル単位とのランダム共重合体が挙げられる。
【００１２】
　反応性化合物としては、例えば、無水マレイン酸、マレイン酸、フマール酸、ビニルオ
キシラン、アリルアミン、ビニルメルカプタン、ビニルアルコールなどが挙げられる。こ
れらの中でも、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）との反応性、コストの点から、無水
マレイン酸、マレイン酸が好ましい。
【００１３】
　ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）の製造において、反応性化合物の添加量は、ポリフ
ェニレンエーテル樹脂１００質量部に対し、好ましくは０．１～５．０質量部、より好ま
しくは０．３～１．５質量部であり、さらに好ましくは０．６～１．５質量部である。反
応性化合物の添加量が前記下限値以上であれば、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）とポ
リアミド樹脂（Ｂ）の相溶性がより高くなる。しかし、前記上限値を超えて使用しても、
それ以上の相溶性の向上が見られず、耐衝撃性や剛性などの機械的物性の低下、分解、変
色等が生じるおそれがある。
【００１４】
　ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）の含有量は、（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００
質量部に対し、１０～８９質量部、好ましくは３０～７０質量部である。ポリフェニレン
エーテル樹脂（Ａ）の含有量が前記下限値未満では、耐熱性、寸法安定性、吸湿特性の少
なくとも１つが低くなり、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）およびポリアミド樹脂（Ｂ
）の両方を含むことによる効果が発揮されないことがある。一方、ポリフェニレンエーテ
ル樹脂（Ａ）の含有量が前記上限値を超えると、流動性が低くなり、成形用として不適切
になることがある。
【００１５】
（ポリアミド樹脂（Ｂ））
　ポリアミド樹脂（Ｂ）としては、例えば、ジアミンとジカルボン酸とから得られるポリ
アミドが挙げられる。ここで、ジアミンとしては、例えば、エチレンジアミン、ジアミノ
ブタン、ヘキサメチレンジアミン、デカメチレンジアミン、ドデカメチレンジアミン、２



(6) JP 2012-1602 A 2012.1.5

10

20

30

40

50

，２，４－および２，４，４－トリメチルヘキサメチレンジアミン、１，３－および１，
４－ビス（アミノメチル）シクロヘキサン、ビス（ｐ－アミノシクロヘキシル）メタン、
メタキシリレンジアミン、パラキシリレンジアミンなどの脂肪族、脂環族、芳香族ジアミ
ンが挙げられる。ジカルボン酸としては、例えば、アジピン酸、スベリン酸、セバシン酸
、シクロヘキサンジカルボン酸、テレフタル酸、イソフタル酸などの脂肪族、脂環族、芳
香族ジカルボン酸が挙げられる。
　また、ポリアミド樹脂（Ｂ）としては、例えば、ε－カプロラクタム、ω－ドデカラク
タムなどのラクタム類の開環重合によって得られるポリアミド、６－アミノカプロン酸、
１１－アミノウンデカン酸、１２－アミノドデカン酸などから得られるポリアミドおよび
これらの共重合ポリアミド、混合ポリアミド、さらにはポリアミドをハードセグメントと
し、かつポリエーテルをソフトセグメントとするポリアミドエラストマーなどが挙げられ
る。
【００１６】
　これらのうち、工業的に安価かつ大量に製造されていることから、ポリカプロアミド（
ナイロン６）、ポリドデカアミド（ナイロン１２）、ポリテトラメチレンアジパミド（ナ
イロン４６）、ポリヘキサメチレンアジパミド（ナイロン６６）、ポリヘキサメチレンセ
バカミド（ナイロン６１０）、およびこれらの共重合体、例えばナイロン６／６６（”／
”印は共重合体であることを意味する。）、ナイロン６／６１０、ナイロン６／１２、ナ
イロン６６／１２、ナイロン６／６６／６１０／１２、およびこれらの混合体などが好ま
しい。また、ビス（ｐ－アミノシクロヘキシル）メタン／テレフタル酸／イソフタル酸系
のポリアミドも好ましい。
【００１７】
　ポリアミド樹脂（Ｂ）の含有量は、（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対し
、１０～８９質量部、好ましくは３０～７０質量部である。ポリアミド樹脂（Ｂ）の含有
量が前記下限値未満であると、流動性が低くなり、成形用として不適切になることがあり
、前記上限値を超えると、耐熱性、寸法安定性、吸湿特性の少なくとも１つが低くなり、
ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）およびポリアミド樹脂（Ｂ）の両方を含むことによる
効果が発揮されないことがある。
【００１８】
（グラフト重合体（Ｃ））
　グラフト重合体（Ｃ）は、ゴム質重合体（ａ）に芳香族ビニル（ｂ）単位とシアン化ビ
ニル（ｃ）単位とをグラフト重合したものである。なお、シアン化ビニル（ｃ）単位は任
意成分である。
【００１９】
　ゴム質重合体（ａ）としては、例えば、ブタジエンゴム、スチレン－ブタジエンゴム、
アクリロニトリル－ブタジエンゴム、イソプレンゴム、クロロプレンゴム、ブチルゴム、
エチレン－プロピレンゴム、アクリルゴム、エピクロルヒドリンゴム、ジエン－アクリル
複合ゴム、シリコーン（ポリシロキサン）－アクリル複合ゴム、エチレン－プロピレン－
非共役ジエンゴムなどが挙げられる。これらの中では、得られる熱可塑性樹脂組成物を成
形した成形品の耐衝撃性がより高くなることから、ブタジエンゴム、スチレン－ブタジエ
ンゴム、アクリロニトリル－ブタジエンゴム、アクリルゴム、ジエン－アクリル複合ゴム
、シリコーン－アクリル複合ゴム、エチレン－プロピレン－非共役ジエンゴムが好ましい
。
【００２０】
　芳香族ビニル（ｂ）としては、例えば、スチレン、α－メチルスチレン、ｏ－，ｍ－も
しくはｐ－メチルスチレン、ビニルキシレン、ｐ－ｔｅｒｔ－ブチルスチレン、エチルス
チレン等が挙げられ、中でも、スチレン、α－メチルスチレンが好ましい。これら芳香族
ビニルは、１種を単独で使用してもよいし、２種以上を混合して用いてもよい。
　シアン化ビニル（ｃ）としては、例えば、アクリロニトリル、メタクリロニトリル等が
挙げられる。シアン化ビニルは、１種を単独で使用してもよいし、２種以上を混合して用
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いてもよい。
【００２１】
　グラフト重合体（Ｃ）は、ゴム質重合体（ａ）の含有量が２０～８０質量部であること
が好ましく、４０～７５質量部であることが好ましい。グラフト重合体（Ｃ）において、
ゴム質重合体（ａ）の含有量が前記下限値以上であれば、得られる熱可塑性樹脂組成物の
耐衝撃性がより高くなり、前記上限値以下であれば、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）
との相溶性がより高くなる。
　芳香族ビニル（ｂ）単位とシアン化ビニル（ｃ）単位との合計に対し、芳香族ビニル（
ｂ）単位の割合は８０～１００質量％でシアン化ビニル（ｃ）単位０～２０質量％であり
、好ましくは、芳香族ビニル（ｂ）単位９０～１００質量％でシアン化ビニル（ｃ）単位
０～１０質量％である。
　芳香族ビニル（ｂ）単位とシアン化ビニル（ｃ）単位の割合が、前記範囲内であれば、
得られる熱可塑性樹脂組成物の耐衝撃性、塗装性、成形外観、ポリフェニレンエーテル樹
脂（Ａ）との相溶性がより高くなる。
【００２２】
　グラフト重合体（Ｃ）を得る際のグラフト重合は、例えば、まず、乳化重合にて製造さ
れたゴム質重合体（ａ）を攪拌翼ジャケット付き反応容器に仕込み、次に、グラフト重合
させる単量体の全量または一部を数回に分けて一括または連続して滴下し、攪拌しながら
４０～７０℃にて、５～６０分間放置したのち、更に開始剤を添加することにより行うこ
とができる。これにより、添加した単量体がゴム質重合体に含浸し、ゴム質重合体（ａ）
内および表面にて重合して、グラフト重合体（Ｃ）となる。
　グラフト重合方法については特に制限はなく、塊状重合、溶液重合、塊状懸濁重合、懸
濁重合および乳化重合のいずれであってもよい。
【００２３】
　グラフト重合体（Ｃ）の含有量は、（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）の合計１００質量部に対し、１
～２０質量部、好ましくは３～１２質量部である。グラフト重合体（Ｃ）の含有量が前記
下限値未満では耐衝撃性が低くなる傾向にあり、２０質量部を超えると、耐熱性、機械的
特性が低くなり、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）およびポリアミド樹脂（Ｂ）の両方
を含むことによる効果が発揮されないことがある。
【００２４】
（相溶化剤（Ｄ））
　相溶化剤（Ｄ）は、炭素－炭素不飽和結合（すなわち炭素－炭素二重結合または炭素－
炭素三重結合）と反応性官能基を有する反応性化合物である。ここで、反応性化合物とし
ては、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）を得る際に使用するものと同様のものを使用で
きる。ただし、同一の化合物である必要はない。
　相溶化剤（Ｄ）は、必要に応じて２種以上組み合わせて使用してもよい。また、相溶化
剤（Ｄ）に各種のラジカル重合開始剤を併用してもよい。
【００２５】
　相溶化剤（Ｄ）の含有量は、（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対し、０．
０１～０．７質量部、好ましくは０．０３～０．５質量部、より好ましくは０．０６～０
．１５質量部である。相溶化剤（Ｄ）の含有量が前記下限値未満であると、得られる熱可
塑性樹脂組成物の成形外観が損なわれ、前記上限値を超えて使用すると、耐衝撃性、強度
などの機械物性の低下や分解、変色等が生じるだけでなく、成形品のゲート近辺に剥離の
不良現象が生じる。
【００２６】
（無機充填材（Ｅ））
　熱可塑性樹脂組成物は、無機充填材（Ｅ）を含有してもよい。
　無機充填材（Ｅ）としては、例えば、ガラス繊維、炭素繊維等の無機繊維、該無機繊維
を金属コーティングしたもの、ウォラストナイト、タルク、マイカ、ガラスフレーク、ガ
ラスビーズ、チタン酸カリウム、炭酸カルシウム、炭酸マグネシウム、カーボンブラック
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、ケッチェンブラック等の無機物、鉄、銅、亜鉛、アルミニウム等の金属や合金、および
それらの酸化物の繊維、粉末などが挙げられる。これらの中でも、少ない配合で高い剛性
が得られることからウォラストナイト、ガラス繊維、炭素繊維などの繊維状無機充填剤が
好ましく、剛性と耐衝撃性能のバランスから炭素繊維がより好ましい。上記無機充填材は
１種を単独で使用してもよいし、２種以上を組み合わせて用いてもよい。
【００２７】
　無機充填材（Ｅ）は、その表面をカップリング剤（例えば、シラン系カップリング剤、
チタネート系カップリング剤）などの表面処理剤で処理して用いることもできる。
　また、ガラス繊維、炭素繊維は、エチレン－酢酸ビニル共重合体などの熱可塑性樹脂、
ポリウレタン樹脂、エポキシ樹脂などの熱硬化性樹脂で被覆あるいは集束されていてもよ
い。
【００２８】
　熱可塑性樹脂組成物が無機充填材（Ｅ）を含有する場合、その含有量は、（Ａ）（Ｂ）
（Ｃ）成分の合計１００質量部に対し、０質量部を超え４０質量部以下であることが好ま
しく、５質量部以上２５質量部以下であることがより好ましい。無機充填材（Ｅ）の含有
量が前記上限値を超えると、成形性や成形外観が損なわれることがある。
【００２９】
（他の添加剤）
　本発明の熱可塑性樹脂組成物は、その物性を損なわない範囲で、他の添加剤、例えば、
滑剤、顔料、染料、酸化劣化防止剤、耐候剤、離型剤、可塑剤、帯電防止剤を含有するこ
とができる。
【００３０】
＜熱可塑性樹脂組成物の製造方法＞
　本発明の熱可塑性樹脂組成物の製造方法は、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）とポリ
アミド樹脂（Ｂ）とグラフト重合体（Ｃ）と相溶化剤（Ｄ）とを溶融混練する方法である
。
　溶融混練に用いる溶融混練装置としては、一軸押出機、二軸押出機、バンバリーミキサ
ー、ローラー、ニーダー等が挙げられ、中でも、汎用性の点から、一軸押出機、二軸押出
機が好ましい。
【００３１】
　溶融混練の際の各成分の供給方法には特に決まりはないが、相溶性向上の点から、相溶
化剤（Ｄ）をグラフト重合体（Ｃ）の全量または一部と共に供給し、溶融混練することが
好ましい。
　相溶化剤（Ｄ）をグラフト重合体（Ｃ）の全量または一部と共に供給し、溶融混練する
場合には、２つ以上の供給口を有する押出機を用い、前記供給口のうちの一つ（第一供給
口）から、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）、グラフト重合体（Ｃ）および相溶化剤（
Ｄ）を添加し、残りの供給口（第二供給口、第三供給口・・・）からポリアミド樹脂（Ｂ
）を供給し、溶融混練する方法（第１の製造方法）が好ましい。
　ここで、相溶性をより向上させるために、第一供給口が最も上流側で、第二供給口、第
三供給口・・・の順で下流側に配置されていることが好ましい。
【００３２】
　溶融混練の際の加熱温度は２５０～３２０℃であることが好ましい。加熱温度が前記下
限値以上であれば、各成分を充分な溶融状態とすることができ、混合性を向上させること
ができ、前記上限値以下であれば、各成分の熱劣化を抑制できる。
【００３３】
　また、押出機を用いて、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）を調製し、そのポリフェニ
レンエーテル樹脂（Ａ）を、ポリアミド樹脂（Ｂ）、グラフト重合体（Ｃ）および相溶化
剤（Ｄ）に溶融混練してもよい。
　具体的には、２つ以上の供給口を有する押出機を用い、第一供給口から、反応性官能基
を有さないポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）と反応性化合物とを供給してポリフェニ
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レンエーテル樹脂（Ａ）を得ると共に、残りの供給口から、ポリアミド樹脂（Ｂ）とグラ
フト重合体（Ｃ）と相溶化剤（Ｄ）とを供給して、（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）および（Ｄ）成分
を溶融混練する方法（第２の製造方法）であってもよい。
　第２の製造方法を適用すると、事前にポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）を調製してお
く必要がないため、製造時のロスが少なくなり、生産性が向上する。また、ポリフェニレ
ンエーテル樹脂（Ａ）とグラフト重合体（Ｃ）との相溶化剤（Ｄ）による変性割合をコン
トロールしやすく、相溶性がより高くなる。
【００３４】
　押出機内でポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）を調製する場合、反応性官能基を有さな
いポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）１００質量部に対して反応性化合物を０．１～５
．０質量部添加することが好ましい。反応性化合物の添加量が０．１質量部以上であれば
、充分な量の反応性官能基を付加させることができ、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）
とポリアミド樹脂（Ｂ）の相溶性をより向上させることができ、一方、５．０質量部以下
であれば、機械的物性の低下、分解、変色を防止できる。
　また、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ’）と反応性化合物との反応を促進するために
、ラジカル重合開始剤を添加してもよい。
【００３５】
　第１の製造方法および第２の製造方法において、無機充填材（Ｅ）を熱可塑性樹脂組成
物に含有させる場合には、どのタイミングで無機充填材（Ｅ）を添加しても構わないが、
無機充填材（Ｅ）の破砕を防止する点では、第三供給口より無機充填材（Ｅ）を供給する
ことが好ましい。
【００３６】
　また、第１の製造方法および第２の製造方法において、ポリフェニレンエーテル樹脂（
Ａ）の供給量は１０～８９質量部、ポリアミド樹脂（Ｂ）の供給量は１０～８９質量部、
グラフト重合体（Ｃ）の供給量は１～２０質量部、相溶化剤（Ｄ）の供給量は、（Ａ）（
Ｂ）（Ｃ）成分の合計１００質量部に対して０．０１～０．７質量部である。その数値範
囲の理由は、熱可塑性樹脂組成物における各成分の含有量の数値範囲の理由と同様である
。
【００３７】
　本発明における熱可塑性樹脂組成物では、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ）に反応性
を持たせた上で、相溶化剤（Ｄ）の存在下でグラフト重合体（Ｃ）と混合するため、これ
らが充分に相溶する。また、ポリアミド樹脂（Ｂ）についても、相溶化剤（Ｄ）によりグ
ラフト重合体（Ｃ）との相溶性が向上する。したがって、良好な成形外観を有する成形品
が得られ、しかも成形時に剥離が起きにくい。さらに、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ
）およびポリアミド樹脂（Ｂ）に相溶させた状態で、グラフト重合体（Ｃ）が共存するた
め、耐衝撃性に優れる。
【００３８】
＜成形品＞
　本発明の成形品は、上記熱可塑性樹脂組成物が成形加工されたものである。
　熱可塑性樹脂組成物の成形加工法としては、例えば、射出成形法、射出圧縮成形機法、
押出法、ブロー成形法、真空成形法、圧空成形法、カレンダー成形法およびインフレーシ
ョン成形法等が挙げられる。これらの中でも、量産性に優れ、高い寸法精度の成形品を得
ることができるため、射出成形法、射出圧縮成形法が好ましい。
　本発明の成形品は、耐衝撃性に優れる上に良好な成形外観を有するため、電気部品、電
子部品、機械部品および車両部品として好適に使用できる。
【実施例】
【００３９】
　以下に、本発明の実施例を示すが、本発明は下記の実施例に限定されるものではない。
［反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ１）の製造］
　反応性官能基を有さないポリフェニレンエーテル樹脂（三菱エンジニアプラスチックス
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（株）製「ユピエース　ＰＸ１００Ｆ」）１００質量部とポリフェニレンエーテル樹脂に
対して１．０質量部の無水マレイン酸とを、シリンダー温度を３００℃とした二軸押出機
（池貝鉄工製　ＰＣＭ－３０）を用いて溶融混練し、ペレット化して、反応性官能基を有
するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ１）（表中では、「ＰＰＥ（Ａ１）」と表記する。
）を得た。
【００４０】
［反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ２）の製造］
　ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ１）の製造時の無水マレイン酸を０．５質量部とした
以外は、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ１）の製造方法と同様にして、反応性官能基を
有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ２）（表中では、「ＰＰＥ（Ａ２）」と表記する
。）を得た。
【００４１】
［反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ３）の製造］
　ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ１）の製造時の無水マレイン酸を２．０質量部とした
以外は、ポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ１）の製造方法と同様にして、反応性官能基を
有するポリフェニレンエーテル樹脂（Ａ３）（表中では、「ＰＰＥ（Ａ３）」と表記する
。）を得た。
【００４２】
［ポリアミド樹脂（Ｂ）］
　ポリアミド樹脂（Ｂ）として、宇部興産（株）製ポリアミド６「１０１３Ｂ」（表中で
は、「ＰＡ６」と表記する。）を使用した。
【００４３】
［グラフト重合体（Ｃ１）の製造］
　エチレン－プロピレン－非共役ジエン系ゴム質重合体ラテックス７０部（固形分換算）
、イオン交換水１５５部（エチレン－プロピレン－非共役ジエン系ゴム質重合体ラテック
ス中の水も含む）、ピロリン酸ナトリウム０．１５部、硫酸第一鉄七水塩０．００６部、
およびフラクトース０．３５部を仕込み、内温を８０℃に保った。
　これに、スチレン２８．５部、アクリロニトリル１．５部からなる単量体混合物とクメ
ンハイドロパーオキサイド０．６部とを、各々別の供給口から１４０分かけて同時に滴下
して重合を行った。この間、内温は８０℃で一定に制御した。
　滴下終了後、さらに１００分間８０℃のまま保持した後に冷却して重合を終了して、グ
ラフト重合体ラテックスを得た。
　得られたグラフト重合体ラテックスに酸化防止剤を添加し、硫酸を添加して固形分を析
出させ、洗浄、脱水、乾燥の工程を経て、粉末状のグラフト重合体（Ｃ１）（表中では、
「ＡＥＳ（Ｃ１）」と表記する。）を得た。
【００４４】
［グラフト重合体（Ｃ２）の製造］
　グラフト重合体（Ｃ１）の製造におけるスチレン２８．５部、アクリロニトリル１．５
部を、スチレン２７．０質量部、アクリロニトリル３．０質量部に変更した以外は、グラ
フト重合体（Ｃ１）と同様にして重合を行い、グラフト重合体（Ｃ２）（表中では、「Ａ
ＥＳ（Ｃ２）」と表記する。）を得た。
【００４５】
［グラフト重合体（Ｃ３）の製造］
　グラフト重合体（Ｃ１）の製造におけるスチレン２８．５部、アクリロニトリル１．５
質量部の代わりに、スチレン３０．０質量部に変更した以外は、グラフト重合体（Ｃ１）
と同様にして重合を行い、グラフト重合体（Ｃ３）（表中では、「ＥＳ（Ｃ３）」と表記
する。）を得た。
【００４６】
［相溶化剤（Ｄ）］
　相溶化剤（Ｄ）として、無水マレイン酸を使用した。
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【００４７】
［無機充填材（Ｅ）］
　無機充填材（Ｅ）として、三菱レイヨン（株）製炭素繊維「ＴＲ０６ＮＥ」（表中では
、「ＣＦ（Ｅ）」と表記する。）を使用した。
【００４８】
［実施例１～７、実施例９～１０、比較例１～６］
　上流側から第一供給口、第二供給口および第三供給口を有する二軸押出し機（神戸製鋼
製「ＫＴＸ－３０」）を使用し、表１、表２および表３に示す配合量で、第一供給口より
（Ａ）（Ｃ）（Ｄ）成分を供給し、第二供給口より（Ｂ）成分を供給し、第三供給口より
（Ｅ）成分を供給した。そして、加熱温度３００℃、スクリュー回転数３２０回転／分で
溶融混練して、熱可塑性樹脂組成物のペレットを得た。
【００４９】
［実施例８］
　上流側から第一供給口、第二供給口および第三供給口を有する二軸押出し機（神戸製鋼
製「ＫＴＸ－３０」）を使用し、表２に示す配合量で、第一供給口よりポリフェニレンエ
ーテル樹脂と反応性化合物として無水マレイン酸０．５質量部とを供給し、第二供給口よ
り（Ｂ）（Ｃ）（Ｄ）成分を供給し、第三供給口より（Ｅ）成分を供給した。そして、加
熱温度３００℃、スクリュー回転数３２０回転／分で溶融混練して、熱可塑性樹脂組成物
のペレットを得た。
【００５０】
　得られた熱可塑性樹脂組成物を射出成形して、シャルピー衝撃強さ、曲げ物性、成形品
のゲート付近の剥離の有無、成形外観を以下のように評価した。評価結果を表１，２，３
に示す。
【００５１】
［曲げ物性］
　ＩＳＯ試験法１７８に準拠し、測定温度２３℃、試験片厚さ４ｍｍで、曲げ強度（ＭＰ
a）および曲げ弾性率（ＭＰａ）を測定した。
［シャルピー衝撃強さ］
　ＩＳＯ試験法１７９に準拠し、測定温度２３℃、試験片の厚さ４ｍｍで、Ｖノッチ付き
シャルピー衝撃強さ（ｋＪ／ｍ２）を測定した。
【００５２】
［ゲート付近の剥離］
　サイドゲートを有する金型を用い、得られた熱可塑性樹脂組成物を射出成形して、１０
０ｍｍ×１００ｍｍ×３ｍｍの試験片を作製し、その試験片のゲート付近の状態と金型表
面を観察し、以下の基準で評価した。
◎：良好
○：わずかに剥離形態が見られるが、金型に付着物はない。
×：剥離形態がみられ、金型に付着物がある。
【００５３】
［成形外観］
　得られた熱可塑性樹脂組成物を射出成形して、１００ｍｍ×１００ｍｍ×３ｍｍの試験
片を作製し、その試験片の表面を目視により観察し、以下の基準で評価した。
◎：平滑で光沢のある良好な成形外観を有する。
○：平滑な成形外観が得られるが、光沢が無い。
×：光沢が無く、フローマークなどの外観不良が見られる。
【００５４】
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【表１】

【００５５】

【表２】

【００５６】
【表３】

【００５７】
　表１および表２に示すように、実施例１～１０では、耐衝撃性および曲げ物性に優れる
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上に、高度な成形外観を有し、しかも成形時に剥離を生じていなかった。
　これに対し、表３に示すように、相溶化剤（Ｄ）の添加量が本発明の範囲を超えている
比較例１，３では、ゲート付近にて剥離が生じ、特に比較例３では耐衝撃性が低かった。
　相溶化剤（Ｄ）の添加量が本発明の範囲未満の比較例２では、良好な成形外観が得られ
なかった。
　グラフト重合体（Ｃ）を配合しなかった比較例４では、耐衝撃性が不充分であった。
　反応性官能基を有するポリフェニレンエーテル樹脂の代わりに反応性官能基を有さない
ポリフェニレンエーテル樹脂を使用した比較例５，６では、ゲート付近にて剥離が生じた
。
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