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(57)【要約】
【課題】　ガラス繊維との接着性および集束性に優れ、ガラス繊維とポリオレフィン樹脂
との接着性の向上が可能であり、ガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂の機械的強度の向上
が可能であるエマルジョン及びガラス繊維用集束剤、それらを表面に付与したガラス繊維
を提供する。
【解決手段】　液中にシラン変性ポリオレフィン樹脂を固形分として含むエマルジョンで
あって、該シラン変性ポリオレフィン樹脂は０．５～１０重量％の不飽和シラン化合物が
グラフトされたポリオレフィン樹脂であり、且つ該シラン変性ポリオレフィン樹脂の重量
平均分子量（Ｍｗ）が５万以上３０万以下、ＪＩＳ　Ｋ７１７１（１９９４）に基づく曲
げ弾性率が１２００ＭＰａ以上３０００ＭＰａ以下であることを特徴とするエマルジョン
。
【選択図】　なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　液中にシラン変性ポリオレフィン樹脂を固形分として含むエマルジョンであって、該シ
ラン変性ポリオレフィン樹脂は０．５～１０重量％の不飽和シラン化合物がグラフトされ
たポリオレフィン樹脂であり、且つ該シラン変性ポリオレフィン樹脂の重量平均分子量（
Ｍｗ）が５万以上３０万以下、ＪＩＳ　Ｋ７１７１（１９９４）に基づく曲げ弾性率が１
２００ＭＰａ以上３０００ＭＰａ以下であることを特徴とするエマルジョン。
【請求項２】
　不飽和シラン化合物が一般式ＲＳｉ（Ｒ’）３（ここでＲはエチレン性不飽和炭化水素
基、Ｒ’は互いに独立に炭化水素基またはアルコキシ基であり、Ｒ’のうち少なくとも１
つはアルコキシ基である）で表される不飽和シラン化合物である、請求項１に記載のエマ
ルジョン。
【請求項３】
　請求項１又は２に記載のエマルジョンからなるガラス繊維用集束剤。
【請求項４】
　請求項１又は２に記載のエマルジョンをガラス繊維に被覆、乾燥してなる樹脂被覆ガラ
ス繊維であって、該エマルジョンが、該樹脂被覆ガラス繊維全量中に固形分として０．１
～２．０重量％被覆されていることを特徴とする樹脂被覆ガラス繊維。
【請求項５】
　請求項４に記載の樹脂被覆ガラス繊維と、ポリオレフィン樹脂とを含有することを特徴
とするガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物。
【請求項６】
　更にシラン変性ポリオレフィン樹脂を含有することを特徴とする請求項５に記載のガラ
ス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物。
 
 
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、特にポリオレフィン樹脂の補強材に適したガラス繊維の集束剤に用いるエマ
ルジョン及びガラス繊維用集束剤、それらを表面に付与したガラス繊維、更には該ガラス
繊維を用いたガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　一般にガラス繊維は、溶融ガラスを白金ブッシングの底部に設けられた多数のノズルか
ら引き出すことによって成形され、各ガラス繊維（ガラスフィラメント）の表面には集束
剤が塗布された後、数百～数千本束ねられて一本のストランドとされる。また、ガラス繊
維強化熱可塑性樹脂組成物は、上記のようにして得られたストランドを所定の長さに切断
し、或いはストランドを一旦巻き取ってから引き出し、所定の長さに切断することによっ
てガラスチョップドストランドにした後、これを熱可塑性樹脂と加熱しながら混練するこ
とによって製造される。
【０００３】
　従来、ポリエチレン、ポリプロピレン等のポリオレフィン系樹脂の補強剤として使用さ
れるガラス繊維の集束剤として、多くの変性ポリオレフィン樹脂のエマルジョンが使用さ
れている（例えば、特許文献１～５）。
　ここで特許文献１では低分子量の不飽和ジカルボン酸変性ポリプロピレン系樹脂の水性
エマルジョンを含む集束剤が使用されており、ガラス繊維とポリオレフィン系樹脂との接
着力には優れているが、ガラス繊維の集束力には劣ることが問題として残っている。
　また、特許文献２では、分子量の異なる２種類の酸変性ポリオレフィン樹脂とシランカ
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ップリング剤とからなる集束剤が使用され、特許文献３では、不飽和カルボン酸変性ポリ
オレフィン樹脂とアミノシラン系カップリング剤とからなる集束剤が使用され、特許文献
４では、アミンで中和された酸変性オレフィン樹脂とアミノ基を有するシランカップリン
グ剤とからなる集束剤が使用されている。
【０００４】
　これら特許文献２～４の技術は何れも、基本的に酸又は酸無水物にて変性されたポリオ
レフィンとシランカップリング剤とを組合わせたものであり、ガラス繊維との接着力及び
ガラス繊維の集束力は十分ではなく、更にはガラス繊維強化樹脂の機械的強度も十分なも
のではなかった。これは恐らくガラス繊維とマトリックスとなるポリオレフィンとの結合
がシランカップリング剤を通して成されるため、集束剤である酸変性ポリオレフィン樹脂
が有効に機能していなかったためではないかと推測される。
【０００５】
　また、特許文献５には、変性ポリプロピレン自体をガラスマットに含浸せしめてなるガ
ラス繊維強化複合体について述べられているが、その目的は、該複合体を型打ちした際の
機密性向上といった極めて特殊なものであり、ガラス繊維の集束性の向上や、ガラス繊維
強化樹脂の機械的強度の向上を目的とするものではなかった。
　以上の通り、従来は、ガラス繊維との接着性および集束性に優れ、ガラス繊維とポリオ
レフィン樹脂との接着性の向上が可能であり、ガラス繊維強化樹脂の機械的強度の向上が
可能であるようなガラス繊維用集束剤は見出されていなかった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開平６－１０７７４２号公報
【特許文献２】特開２００５－１７０６９１号公報
【特許文献３】特開平７－３０９９７９号公報
【特許文献４】特開２００３－２５３５６３号公報
【特許文献５】特開昭６２－５７４２８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、上記状況に鑑みてなされたものであり、その目的は、ガラス繊維との接着性
および集束性に優れ、ガラス繊維とポリオレフィン樹脂との接着性の向上が可能であり、
ガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂の機械的強度の向上が可能であるエマルジョン及びガ
ラス繊維用集束剤、それらを表面に付与したガラス繊維を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者は、上記問題の解決を鋭意検討した結果、不飽和シラン化合物で変性された特
定の変性ポリオレフィンを含有するエマルジョンを集束剤に用いることで、上記課題を解
決できることを見出し、本発明に至った。
【０００９】
　即ち本発明は、以下の［１］～[６]を要旨とする。
［１］　液中にシラン変性ポリオレフィン樹脂を固形分として含むエマルジョンであって
、該シラン変性ポリオレフィン樹脂は０．５～１０重量％の不飽和シラン化合物がグラフ
トされたポリオレフィン樹脂であり、且つ該シラン変性ポリオレフィン樹脂の重量平均分
子量（Ｍｗ）が５万以上３０万以下、ＪＩＳ　Ｋ７１７１（１９９４）に基づく曲げ弾性
率が１２００ＭＰａ以上３０００ＭＰａ以下であることを特徴とするエマルジョン。
［２］　［１］において、不飽和シラン化合物が一般式ＲＳｉ（Ｒ’）３（ここでＲはエ
チレン性不飽和炭化水素基、Ｒ’は互いに独立に炭化水素基またはアルコキシ基であり、
Ｒ’のうち少なくとも１つはアルコキシ基である）で表される不飽和シラン化合物である
エマルジョン。
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【００１０】
［３］　［１］または［２］に記載のエマルジョンからなるガラス繊維用集束剤。
［４］　［１］または［２］に記載のエマルジョンをガラス繊維に被覆、乾燥してなる樹
脂被覆ガラス繊維であって、該エマルジョンが、該樹脂被覆ガラス繊維全量中に固形分と
して０．１～２．０重量％被覆されている樹脂被覆ガラス繊維。
［５］　［４］に記載の樹脂被覆ガラス繊維と、ポリオレフィン樹脂とを含有するガラス
繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物。
［６］　［５］において、更にシラン変性ポリオレフィン樹脂を含有するガラス繊維強化
ポリオレフィン樹脂組成物。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明によれば、ガラス繊維との接着性および集束性に優れ、ガラス繊維とポリオレフ
ィン樹脂との接着性の向上が可能であり、ガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂の機械的強
度の向上が可能であるガラス繊維用集束剤が提供される。
　また、本発明によれば、集束性に優れ、ポリオレフィン樹脂との接着性に優れ、ガラス
繊維強化ポリオレフィン樹脂の機械的強度の向上が可能であるガラス繊維が提供される。
　また、本発明によれば、機械的強度に優れたガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂が提供
される。
【発明を実施するための形態】
【００１２】
　以下、本発明を詳細に説明するが、本発明は以下の説明に限定されるものではなく、本
発明の要旨を逸脱しない範囲において、任意に変形して実施することができる。
【００１３】
＜シラン変性ポリオレフィン樹脂＞
　本発明においてシラン変性ポリオレフィン樹脂とは、ポリオレフィン樹脂が不飽和シラ
ン化合物でグラフトされたものである。ここで「不飽和シラン化合物でグラフトされた」
とは、予めポリオレフィン樹脂の共重合成分として不飽和シラン化合物を用いるのではな
く、既に製造されているポリオレフィン樹脂に対し、反応によって不飽和シラン化合物を
結合させるものである。すなわち、本発明において「グラフト」とは、分子鎖長が長い側
鎖としてシラン化合物が導入される場合のみならず、ポリオレフィン樹脂に対して不飽和
シラン化合物が化学結合していれば包含される。
　不飽和シラン化合物が共重合されたポリオレフィン樹脂に比べ、ポリオレフィン樹脂に
反応によって不飽和シラン化合物をグラフト結合させる方が、ガラス表面との反応速度が
速いという利点がある。これは、グラフト結合の方がポリオレフィン主鎖からシラン官能
基までの距離が遠く、シラン官能基部分の分子運動が容易であるためである。換言すれば
、ポリオレフィン主鎖の分子運動は、主鎖同士の絡み合いによって拘束を受けるが、グラ
フト部分の分子運動は、主鎖同士の絡み合いに拘束されず自由であるためである。
【００１４】
　本発明におけるシラン変性ポリオレフィン樹脂は、不飽和シラン化合物の変性量が、０
．５重量％以上、好ましくは０．８重量％以上、より好ましくは１．０重量％以上であり
、１０重量％以下、好ましくは５重量％以下、より好ましくは３重量％以下である。ポリ
オレフィン樹脂に対する不飽和シラン化合物の変性量が前記下限値を下回ったり、前記上
限値を上回ったりすると、ガラス繊維集束剤としての性能が低下するので好ましくない。
　なお、不飽和シラン化合物の変性量は、サンプルを加熱燃焼させて灰化し、灰分をアル
カリ融解して純水に溶解後定溶し、高周波プラズマ発光分析装置を用いてＩＣＩ発光分析
法により確認することができる。
【００１５】
　後述する本発明のエマルジョン又は本発明のガラス繊維用集束剤は、実質的にアルコキ
シシランで変性されたポリオレフィンを固形分として用いるため、ガラス繊維との接着性
、ガラス繊維の集束性が高く、これを用いて得られるガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂
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組成物の機械的強度も高くなる。これはガラス繊維集束剤として用いられるエマルジョン
の固形分が直接にガラス表面と反応して強固で硬い界面を形成し、歪応力が高くなるため
である。
【００１６】
（ａ）ポリオレフィン樹脂
　シラン変性ポリオレフィン樹脂の原料として用いられるポリオレフィン樹脂としては、
後述する不飽和シラン化合物による変性が可能なポリオレフィン樹脂であれば限定されな
いが、例えば、エチレン、プロピレン、１－ブテン等の炭素数２～８のα－オレフィンの
単独重合体、それらのα－オレフィン同士あるいはそれらのα－オレフィンと３－メチル
－１－ブテン、１－ペンテン、４－メチル－１－ペンテン、１－ヘキセン、１－オクテン
、１－デセン等の炭素数２～２０程度の他のα－オレフィンや、酢酸ビニル、ビニルアル
コール、（メタ）アクリル酸、（メタ）アクリル酸エステル等との共重合体等が挙げられ
る。
【００１７】
　ポリオレフィン樹脂として具体的には、例えば、低・中・高密度ポリエチレン等（分岐
状又は直鎖状）のエチレン単独重合体、エチレン－プロピレン共重合体、エチレン－１－
ブテン共重合体、エチレン－４－メチル－１－ペンテン共重合体、エチレン－１－ヘキセ
ン共重合体、エチレン－１－オクテン共重合体、エチレン－酢酸ビニル共重合体、エチレ
ン－（メタ）アクリル酸共重合体、エチレン－（メタ）アクリル酸エステル共重合体等の
エチレン系樹脂；プロピレン単独重合体、プロピレン－エチレン共重合体、プロピレン－
エチレン－１－ブテン共重合体等のプロピレン系樹脂；及び１－ブテン単独重合体、１－
ブテン－エチレン共重合体、１－ブテン－プロピレン共重合体等の１－ブテン系樹脂；ノ
ルボルネンの開環メタセシス重合体やノルボルネン誘導体－エチレン共重合体等の所謂環
状ポリオレフィン系樹脂などが挙げられる。
　ここでエチレン系樹脂とは、原料モノマーとしてエチレンを主要成分とし、好ましくは
エチレンを５０モル％以上含有する重合体を意味する。また、プロピレン系樹脂とは、原
料モノマーとしてプロピレンを主要成分とし、好ましくはプロピレンを５０モル％以上含
有する重合体を意味する。１－ブテン系樹脂についても同様である。
　中でも、本発明においては、ガラス繊維強化成形品に好適に用いられているプロピレン
系樹脂が適している。プロピレン系樹脂としては、ホモポリマー、ブロックコポリマー、
ランダムコポリマーの何れでもよいが、特にホモポリプロピレン（プロピレン単独重合体
）が好ましい。
【００１８】
　また、本発明におけるシラン変性ポリオレフィン樹脂は、通常、ポリオレフィンを不飽
和シラン化合物とラジカル発生剤存在下で変性するため、原料ポリオレフィンとしてプロ
ピレン系樹脂を用いる場合は一般に分子量低下を起こす。本発明においては、シラン変性
ポリオレフィン樹脂の分子量は有る程度大きいほうが好ましいため、プロピレン系樹脂を
用いる場合は変性前の分子量が大きなものが好ましく、ゲルパーミエーションクロマトグ
ラフィーにて測定した重量平均分子量（Ｍｗ）が２０万～７０万、好ましくは３０万～５
０万のプロピレン系樹脂が好ましい。プロピレン系樹脂のＭｗが前記下限値よりも低い場
合、シラン変性ポリオレフィン樹脂のＭｗが十分に大きくなく、機械物性が低下する可能
性がある。
【００１９】
　また、同様の理由により、プロピレン系樹脂の２３０℃、２１．１６Ｎ荷重にて測定し
たメルトフローレート（ＭＦＲ）が、好ましくは０．１ｇ／１０分以上、より好ましくは
０．３ｇ／１０分以上、更に好ましくは０．５ｇ／１０分以上であり、好ましくは３０ｇ
／１０分以下、より好ましくは２０ｇ／１０分以下、更に好ましくは１５ｇ／１０分以下
であることが望ましい。
　なお、原料ポリオレフィンとしてエチレン系樹脂または１－ブテン系樹脂を用いる場合
は、その１９０℃、２１．１６Ｎ荷重にて測定したメルトフローレート（ＭＦＲ）が、好
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ましくは０．１ｇ／１０分以上、より好ましくは０．３ｇ／１０分以上、更に好ましくは
０．５ｇ／１０分以上であり、好ましくは３０ｇ／１０分以下、より好ましくは２０ｇ／
１０分以下、更に好ましくは１５ｇ／１０分以下であることが望ましい。
【００２０】
　更に、詳細は後述するが、原料ポリオレフィンとしてプロピレン系樹脂を用いる場合、
シラン変性ポリオレフィン樹脂の弾性率は有る程度高いほうが好ましいので、変性前のプ
ロピレン系樹脂のＪＩＳ　Ｋ７１７１（１９９４）にて測定を行った弾性率については、
１２００ＭＰａ～３０００ＭＰａが好ましく、１３５０ＭＰａ～３０００ＭＰａの範囲に
あるのがより好ましい。プロピレン系樹脂の弾性率が前記下限値未満であればシラン変性
ポリオレフィン樹脂の弾性率を高くすることは困難であり、機械物性が低下する可能性が
ある。
【００２１】
（ｂ）不飽和シラン化合物
　変性に用いられる不飽和シラン化合物は限定されないが、一般式ＲＳｉ（Ｒ’）３（こ
こでＲはエチレン性不飽和炭化水素基、Ｒ’は互いに独立に炭化水素基またはアルコキシ
基であり、Ｒ’のうち少なくとも１つはアルコキシ基である）で表される不飽和シラン化
合物が好適に用いられる。
　Ｒとしては、炭素数２～１０、好ましくは炭素数２～６のエチレン性不飽和炭化水素基
が望ましい。具体的には、ビニル基、プロペニル基、ブテニル基、シクロヘキセニル基な
どが挙げられる。
【００２２】
　Ｒ’としては、炭素数１～１０、好ましくは炭素数１～６の炭化水素基または、炭素数
１～１０、好ましくは炭素数１～６のアルコキシ基が望ましい。これらは何れも脂肪族基
、脂環族基、芳香族基の何れであってもよいが、脂肪族基であることが望ましい。また、
飽和基、不飽和基のいずれでもよいが、飽和基であることが好ましい。
　Ｒ’が炭化水素基の場合、具体的には、メチル基、エチル基、イソプロピル基、ｔ－ブ
チル基、ｎ－ブチル基、ｉ－ブチル基、フェニル基、シクロヘキシル基などに代表される
アルキル基又はアルケニル基；ヒドロキシエチル基、β－メトキシエチル基、γ－（メタ
）アクリロキシプロピル基などのアルコキシアルキル基；β－アミノエチル基、γ－アミ
ノプロピル基、γ－グリシドキシプロピル基等の含酸素および／または含窒素炭化水素基
；クロロメチル基、β－クロロエチル基、γ－クロロプロピル基などの含ハロゲン基など
が挙げられる。
　Ｒ’がアルコキシ基の場合、具体的には、メトキシ基、エトキシ基、イソプロポキシ基
、β―メトキシエトキシ基、γ－グリシドキシプロピルトリメトキシ基などが挙げられる
。
【００２３】
　不飽和シラン化合物が前記の一般式で表現される場合、３つのＲ’のうち少なくとも１
つはアルコキシ基であるが、好ましくは２つ、より好ましくは全てがアルコキシ基である
ことが望ましい。
　不飽和シラン化合物としては、中でもビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシ
シラン、プロペニルトリメトキシシランなどに代表されるビニルトリアルコキシシランが
望ましい。これはビニル基によってポリオレフィン樹脂への変性を可能とし、アルコキシ
基によってガラス繊維との親和性、場合によっては反応性が期待できるからである。
　これらの不飽和シラン化合物は、１種類を単独で用いても良く、２種以上を併用しても
良い。
　なお、本発明におけるシラン変性ポリオレフィン樹脂には、本発明の効果を損なわない
範囲で不飽和シラン化合物以外の化合物を併用して変性してもよい。不飽和シラン化合物
以外の化合物としては、具体的には、アクリル酸、メタクリル酸、エタクリル酸、マレイ
ン酸、フマル酸、テトラヒドロフタル酸、イタコン酸、シトラコン酸、クロトン酸、イソ
クロトン酸等の不飽和カルボン酸、及び、これらの酸無水物等が例示される。
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【００２４】
（ｃ）変性方法
　上記ポリオレフィン樹脂へ上記不飽和シラン化合物を変性することでシラン変性ポリオ
レフィン樹脂を得ることができる。変性の仕方には特に制限が無く、公知の手法に従って
溶液変性、溶融変性、電子線や電離放射線の照射による固相変性、超臨界流体中での変性
などが好適に用いられる。中でも設備やコスト競争力に優れた溶融変性が好ましく、連続
生産性に優れた押出機を用いた溶融混練変性が更に好ましい。この時用いられる装置とし
ては、例えば単軸スクリュー押出機、２軸スクリュー押出機、バンバリーミキサー、ロー
ルミキサーなどが挙げられる。中でも連続生産性に優れた単軸押出機、二軸押出機が好ま
しい。
【００２５】
　一般にポリオレフィン樹脂への不飽和シラン化合物の変性はポリオレフィン樹脂の炭素
－水素結合を開裂させ炭素ラジカルを発生させ、これへ不飽和官能基が付加する、といっ
たグラフト反応によって行われる。炭素ラジカルの発生源としては、上述した電子線や電
離放射線の他、高温度とする方法や、有機、無機過酸化物などのラジカル発生剤を用いる
ことで行うことも出来る。コストや操作性の観点で有機化酸化物を用いることが好ましい
。
【００２６】
　シラン変性ポリオレフィン樹脂を製造する際に用いるラジカル発生剤には限定は無いが
、例えば、ハイドロパーオキサイド、ジアルキルパーオキサイド、ジアシルパーオキサイ
ド、パーオキシエステル及びケトンパーオキサイド群に含まれるもの、並びにアゾ化合物
等が挙げられる。
　具体的には、例えば、ハイドロパーオキサイド群にはキュメンハイドロパーオキサイド
、ターシャリーブチルハイドロパーオキサイド等が含まれ、ジアルキルパーオキサイド群
にはジクミルパーオキサイド、ジターシャリーブチルパーオキサイド、２，５－ジメチル
－２，５－ジターシャリーブチルパーオキシヘキサン、２，５－ジメチル－２，５－ジタ
ーシャリーブチルパーオキシヘキシン－３、などがあり、ジアシルパーオキサイド群には
ラウリルパーオキサイド、ベンゾイルパーオキサイド等が含まれる。同様にパーオキシエ
ステル群にはターシャリーパーオキシアセテート、ターシャリーブチルパーオキシベンゾ
エイト、ターシャリーブチルパーオキシイソプロピルカーボネート等が、さらにケトンパ
ーオキサイド群にはシクロヘキサノンパーオキサイド等があり、アゾ化合物としては、ア
ゾビスイソブチロニトリル、メチルアゾイソブチレートなどが含まれる。
　これらで例示されているラジカル発生剤のうち１種あるいは数種を併用してもよい。
【００２７】
　一般的に用いられる溶融押出変性の操作としては、上記ポリオレフィン樹脂、不飽和シ
ラン化合物、有機過酸化物を配合、ブレンドして混練機、押出機に投入し、加熱溶融混練
しながら押出を行い、先端ダイスから出てくる溶融樹脂を水槽などで冷却してシラン変性
ポリオレフィン樹脂を得る。
　ポリオレフィン樹脂と不飽和シラン化合物との配合の比率に特に制限は無いが、好まし
い配合の範囲としては、ポリオレフィン樹脂１００重量部に対し、不飽和シラン化合物が
１～２０重量部である。ポリオレフィン樹脂に対して不飽和シラン化合物が少なすぎると
、本発明の効果を奏するために必要な所定の変性量が得られない場合があり、また多すぎ
ると未反応の不飽和シラン化合物が多量に残留し、かえってガラス繊維強化ポリオレフィ
ン樹脂組成物の力学特性等に悪影響を及ぼす可能性を生じる。
【００２８】
　不飽和シラン化合物と有機過酸化物との配合の比率としては特に制限は無いが、好まし
い配合の範囲としては、不飽和シラン化合物１００重量部に対し、有機過酸化物が２０～
１００重量部である。不飽和シラン化合物に対して有機過酸化物の量が少なすぎると、本
発明の効果を奏するために必要な所定の変性量が得られず、また多すぎるとポリオレフィ
ンの劣化を生じ、流動性が大幅に悪化する可能性が生じる。
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　また溶融押出変性条件としては、例えば単軸、二軸押出機においては１５０～３００℃
程度の温度にて押出すことが好ましい。
【００２９】
（ｄ）その他の成分
　本発明におけるシラン変性ポリオレフィン樹脂には、前記のポリオレフィン樹脂、不飽
和シラン化合物及びラジカル発生剤以外に、その他の成分として、樹脂組成物に常用され
ている配合剤を、本発明の効果を損なわない範囲で含有させることができる。
　このような配合剤としては、例えば熱安定剤、紫外線吸収剤、光安定剤、酸化防止剤、
帯電防止剤、結晶核剤、防錆剤、及び顔料等を挙げることができる。このうち、酸化防止
剤、特にフェノール系、硫黄系、又はリン系の酸化防止剤を含有させるのが好ましい。酸
化防止剤は、原料ポリオレフィン樹脂１００重量部に対して０．１～２重量部含有させる
のが好ましい。また、本発明の効果を損なわない範囲で、ポリオレフィン樹脂以外の樹脂
成分やエラストマー成分を含有させてもよい。このような樹脂成分としては、ポリスチレ
ン系樹脂、ポリ塩化ビニル系樹脂、ポリエステル系樹脂、ポリアミド系樹脂、エチレン・
ビニルアルコール共重合体、アクリル系樹脂、及び石油樹脂等が挙げられる。
　これらのその他の成分の配合は、不飽和シラン化合物による変性時でも構わないし、変
性後でも構わない。また、後述するエマルジョンの製造時に添加してもよい。
【００３０】
（ｅ）シラン変性ポリオレフィン樹脂
　本発明におけるシラン変性ポリオレフィンは、ゲルパーミエーションクロマトグラフィ
ーにて測定された重量平均分子量（Ｍｗ）が５万以上、好ましくは９万以上であり、また
、３０万以下である。シラン変性ポリオレフィンのＭｗが上記数値より小さい場合は、ガ
ラス繊維を被覆する樹脂としての強度が低下するため、ガラス繊維強化ポリオレフィン樹
脂組成物の衝撃強度や曲げ弾性率などの物性が低下するので好ましくない。また、シラン
変性ポリオレフィンのＭｗが上記数値より大きい場合は、ガラス繊維への含浸が進行しに
くいため、ガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物の各種物性が低下するので好ましく
ない。
　特に、前述した様に、原料ポリオレフィン樹脂としてプロピレン系樹脂を用いる場合は
、ラジカル発生剤の存在下熱処理を行うと分子切断が生じて分子量が低下する。この時、
Ｍｗが上記範囲未満であると、繊維強化成形品の機械強度が十分高くならず、上記範囲よ
りも高い場合は乳化が困難である上、ガラス繊維の集束力が低下するので好ましくない。
【００３１】
　また、シラン変性ポリオレフィンの曲げ弾性率は１２００ＭＰａ以上、より好ましくは
１５００ＭＰａ以上、更に好ましくは１６００ＭＰａ以上であり、３０００ＭＰａ以下で
ある。曲げ弾性率が上記範囲を下回ると、繊維強化成形品の機械強度が十分に高くならず
、上記範囲よりも高いものはポリプロピレンにおいては実質的に実現が困難である。
【００３２】
　本発明におけるシラン変性ポリオレフィン樹脂は、水分によって架橋される場合があり
、架橋されたシラン変性ポリオレフィン樹脂を用いることも出来るが、後述するエマルジ
ョン化を容易に行うためには、実質的に架橋されていないことが好ましい。
　なお、本発明に用いるシラン変性ポリオレフィン樹脂は市販品を用いることもでき、例
えば、三菱化学株式会社製、商品名「リンクロン」を好適に用いることができる。
【００３３】
＜エマルジョン＞
　本発明のエマルジョンは、液中に、後述するシラン変性ポリオレフィン樹脂を固形分と
して含む分散体である。
　本発明のエマルジョンを構成する分散媒としての液体は、シラン変性ポリオレフィン樹
脂が溶解しないものであれば限定されず、水または水溶液であっても、トルエン、キシレ
ン、メチルエチルケトン、酢酸ブチル、ジメチルホルムアミド等の有機溶剤であってもよ
いが、経済性や作業環境、取り扱いの容易さの観点から、水または水溶液であることが好
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ましい。なお、分散媒として水溶液を用いる場合は、水溶性アルコール等の水溶性有機溶
剤との混合溶液であってもよい。
【００３４】
　エマルジョン中のシラン変性ポリオレフィン樹脂の含有量は限定されないが、固形分と
して通常０．１重量％以上、好ましくは０．２重量％以上、より好ましくは０．５重量％
以上であり、通常１０重量％以下、好ましくは５重量％以下、より好ましくは３重量％以
下である。エマルジョン中のシラン変性ポリオレフィン樹脂の含有量が前記下限値未満の
場合は収束力が不足して、ケバたちが悪くなる傾向にあり、前記上限値より高い場合は経
済性が悪化するほか、樹脂被覆ガラス繊維がブロッキングしやすくなる傾向にある。
【００３５】
　本発明のエマルジョンは、前記シラン変性ポリオレフィン樹脂を公知の方法で乳化する
ことにより得ることが出来る。
　乳化の方法としては例えば直接法又は間接法があり、何れを採用することもできる。直
接法においては、変性ポリオレフィン樹脂、水等の分散媒、必要に応じて用いる界面活性
剤やその他中和用塩基を容器に加えて、乳化混合物を生成する。次いで、乳化混合物を、
所望の乳化温度に加熱する。乳化混合物の温度は一般に、変性ポリオレフィンの融点より
高く、具体的には、約１４０～約１８５℃、好ましくは１６５～１８０℃の範囲であるが
、その最適温度は用いるシラン変性ポリオレフィン樹脂の融点に強く依存する。
　また、有機溶剤エマルジョン（分散体）の場合は、上記と同様の方法を取るか、或いは
、シラン変性ポリオレフィン樹脂を熱した有機溶剤に溶解し撹拌した後、冷却することに
よっても得ることができる。
【００３６】
　直接法の利点は、加圧しながら容器に材料を装入する必要がないことである。更に、そ
れはシラン変性ポリオレフィンを含むエマルジョンの製造コストを増す追加工程を排除す
る単純な方法である。
　間接法においては、最初に、シラン変性ポリオレフィン樹脂及び少なくとも１種の他の
成分の一部を、シラン変性ポリオレフィンの融点より高温に加熱する。次いで、分散媒を
含む残りのエマルジョン成分を、高温で任意の順序で又は一緒に添加する。
【００３７】
　本発明におけるエマルジョンの製造には、連続法を採用することもできる。連続乳化重
合方法としては、管型反応器、連続槽型反応器、ループ型反応器などを用いる方法が従来
より知られている。ここで、管型反応器を用いる連続乳化重合方法とは、一様な通路断面
及び内径を有する反応管に単量体を含む重合体原料液を連続的に流しながら反応管の中で
乳化重合を行わせる方法である。連続槽型反応器を用いる連続乳化重合方法とは、撹拌手
段を有する反応槽を多段直列に連結し、重合体原料液を各反応槽に順次連続的に供給し、
各反応槽で順次乳化重合を行わせる方法である。また、ループ型反応器を用いる連続乳化
重合方法とは、ループ状の反応管に重合体原料液を連続的に供給し、該重合体原料液を反
応管の中で周回させながら乳化重合を行わせるとともに、重合体を含む反応液を反応管の
外へ導く方法である。本発明においては、これらの何れの方法も採用することができる。
【００３８】
　乳化に用いられる界面活性剤としては限定されず、例えば、カチオン系界面活性剤、ア
ニオン系界面活性剤、両性界面活性剤、非イオン性界面活性剤等、従来公知のものを使用
することができる。
　カチオン系界面活性剤の具体例としては、ＲＮ＋（ＣＨＣＨ３）３Ｘ－で示されるアル
キルトリメチルアンモニウム塩類、ＲＲ’Ｎ＋（ＣＨ３）２Ｘ－で示されるジアルキルジ
メチルアンモニウム塩類、ＲＮ＋（ＣＨ２Ｐｈ）（ＣＨ３）２Ｘ－で示されるアルキルベ
ンジルジメチルアンモニウム塩類などがあり、アニオン系界面活性剤の具体例としては、
ＲＣＯＯ－Ｎａ＋で示される脂肪酸ナトリウム（石鹸）、ＲＯＳＯ３

－Ｍ＋で示されるモ
ノアルキル硫酸塩類、ＲＯ（ＣＨ２ＣＨ２Ｏ）ｍＳＯ３

－Ｍ＋で示されるアルキルポリオ
キシエチレン硫酸塩類、ＲＲ’ＣＨ２ＣＨＣ６Ｈ４ＳＯ３

－Ｍ＋で示されるアルキルベン
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ゼンスルホン酸塩類、ＲＯＰＯ（ＯＨ）Ｏ－Ｍ＋で示されるモノアルキルリン酸塩類など
があり、両性界面活性剤の具体例としては、Ｒ（ＣＨ３）２ＮＯで示されるアルキルジメ
チルアミンオキシド類、Ｒ（ＣＨ３）２Ｎ＋ＣＨ２ＣＯＯ－で示されるアルキルカルボキ
シベタイン類などがあり、非イオン性界面活性剤の具体例としては、ＲＯ（ＣＨ２ＣＨ２

Ｏ）ｍＨで示されるポリオキシエチレンアルキルエーテル類、ＲＣＯＮ（ＣＨ２ＣＨ２Ｏ
Ｈ）２で示される脂肪酸ジエタノールアミド類、ＯＣＨ２ＣＨ（ＯＨ）ＣＨ２ＯＨで示さ
れるアルキルモノグリセリルエーテル類等のほか、脂肪酸ソルビタンエステル類、アルキ
ルポリグルコシド類などが挙げられる。これらはその効果を阻害しない範囲であれば２種
類以上を併用することもできる。
【００３９】
　界面活性剤の添加量は限定されないが、シラン変性ポリオレフィン樹脂１００重量部に
対して１～３０重量部、好ましくは１０～２０重量部が好適である。
　本発明のエマルジョンは、ガラスに被覆した場合に、シラン変性ポリオレフィン樹脂を
主体とする固形分がガラスとの親和性、接着性に優れ、特にガラス繊維用集束剤として優
れている。
【００４０】
＜ガラス繊維用集束剤＞
　本発明のエマルジョンは、ガラス繊維に塗工・乾燥することで良好な集束性を示す。従
って、本発明のガラス繊維用集束剤は、本発明のエマルジョンそのものであってもよい。
　ガラス繊維用集束剤として本発明のシラン変性ポリオレフィン樹脂を含有するエマルジ
ョンを用いる方が、公知のシランカップリング剤を使用する場合に比べ、ガラス繊維強化
ポリオレフィン樹脂組成物の強度が向上するという利点がある。これは、シランカップリ
ング剤の場合は、そのものの結晶性が無い（または極めて低い）ことに対し、シラン変性
ポリオレフィン樹脂は結晶性を持つため、凝集力の向上が見込めるためである。
　なお、本発明のガラス繊維集束剤はシランカップリングが可能な構造を有していること
が特徴であるので、通常であれば集束剤に用いられるシランカップリング剤を用いる必要
は無いが、必要に応じてシランカップリング剤を用いても良い。
【００４１】
　用いることの出来るシランカップリング剤は限定されないが、γ－アミノプロピルトリ
エトキシシラン、γ－ウレイドプロピルトリエトキシシラン、γ－アミノプロピルトリメ
トキシシラン、Ｎ－（β－アミノエチル）－γ－アミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ
－（β－アミノエチル）－γ－アミノ３０プロピルメチルジメトキシシラン、Ｎ－フェニ
ル－γ－アミノプロピルトリメトキシシラン等から選ばれた１種又は２種以上のシランカ
ップリング剤を用いることができる。また、シランカップリング剤を用いる場合はエマル
ジョンの固形分に対して０．１～１～１重量％、望ましくは０．３～０．８重量％含むも
のが好適に使用できる。なお、シランカップリング剤を用いる場合は、該シランカップリ
ング剤をエマルジョン中に含有させても、予めガラス繊維の表面に被覆しておいてもよい
が、エマルジョン中への含有の方が好ましい。
　また、本発明のガラス繊維集束剤は、上記した成分に加え、本発明の効果を損なわない
範囲で、ウレタン樹脂、アクリル樹脂、エポキシ樹脂等の結束剤、潤滑剤、帯電防止剤等
の成分を添加することができる。
【００４２】
＜樹脂被覆ガラス繊維＞
　本発明の樹脂被覆ガラス繊維とは、少なくとも前記したシラン変性ポリオレフィン樹脂
を被覆したガラス繊維を意味するが、より限定的には、本発明のガラス繊維集束剤によっ
て集束されたガラス繊維を意味する。
　樹脂被覆ガラス繊維の形状は限定されず、切断してチョップドストランド（短繊維）と
することや、切断せずに連続ロービング（長繊維）としてもよい。
　本発明において上記ガラス繊維集束剤によって処理されるガラス繊維は限定されないが
、モノフィラメントの平均径が６～２３μｍであることが好ましく、より好ましくは１０
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～１７μｍである。モノフィラメントの平均径が前記下限値未満の場合は、後にマトリッ
クス樹脂を含浸させてペレットとした場合に、同等の特性を発揮するために必要なガラス
繊維の本数が多くなるためペレットがコスト高になり、前記上限値を超える場合は、上記
ペレットの機械的物性が劣る傾向にある。
【００４３】
　本発明の樹脂被覆ガラス繊維の集束剤による集束本数は限定されないが、モノフィラメ
ントの場合で通常１００本以上、好ましくは１０００本以上であり、通常７０００本以下
、好ましくは４０００本以下である。チョップドストランドの集束本数が前記下限値未満
場合は、ガラス繊維が毛羽立ちやすく、突起やローラによる開繊の際に糸切れ易くなる傾
向にあり、集束本数が前記上限値を超えると、ポリオレフィン樹脂の含浸が不十分で、曲
げ強度などの物性が低下する傾向にある。
　また、連続ロービングの場合の集束本数は、通常４００本以上、好ましくは１０００本
以上であり、通常４００００本以下、好ましくは１００００本以下である。連続ロービン
グの集束本数が前記下限値未満場合は、流動性が悪化して成形不良となる傾向にあり、集
束本数が前記上限値を超えると、ポリオレフィン樹脂の含浸が不十分で、曲げ強度などの
物性が低下する傾向にある。
【００４４】
　本発明の樹脂被覆ガラス繊維がチョップドストランドの場合、その平均繊維長は限定さ
れないが、通常１ｍｍ以上、好ましくは３ｍｍ以上であり、通常２０ｍｍ以下、好ましく
は１０ｍｍ以下である。チョップドストランドの平均繊維長が前記下限値未満場合は、ガ
ラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物中での残存平均繊維長が短くなるため、曲げ強度
などの物性が低下する傾向にあり、平均繊維長が前記上限値を超えると、実質的にガラス
繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物中で残存平均繊維長は変わらないにも関わらず、ポリ
オレフィン樹脂などとのブレンド時のハンドリングが悪化する傾向にある。
【００４５】
　本発明の樹脂被覆ガラス繊維において、ガラス繊維に対するガラス繊維集束剤の固形分
量は限定されないが、通常０．１重量％以上、好ましくは０．３重量％以上であり、通常
３重量％以下、好ましくは２重量％以下である。固形分量が前記下限値未満であると繊維
の集束性が不十分で毛羽立ち易く、また、繊維とマトリックス樹脂との接着が劣る傾向に
あり、一方、固形分量が前記上限値を越えるとマトリックス樹脂への含浸時における繊維
束の解繊が不十分となり、マトリックス樹脂中で未解繊の繊維束が存在することによる欠
点を生じさせる場合がある。
　なお、本発明のガラス繊維集束剤によるガラス繊維の処理方法については特に限定され
るものではなく、公知のいずれの処理方法であってもよい。
【００４６】
＜ガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物＞
　本発明のガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物とは、本発明の樹脂被覆ガラス繊維
を含有するポリオレフィン樹脂組成物を意味する。すなわち、本発明の樹脂被覆ガラス繊
維とポリオレフィン樹脂とを少なくとも含有する組成物である。ガラス繊維をポリオレフ
ィン樹脂中に含浸させることで、機械的物性、耐熱性に優れた樹脂組成物を得ることが出
来る。
【００４７】
　樹脂被覆ガラス繊維としては、前記したチョップドストランド（短繊維）であっても連
続ロービング（長繊維）であってもよく、前者を用いたものを短繊維強化ポリオレフィン
樹脂組成物と云い、後者を用いたものを長繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物と云う。
　ポリオレフィン樹脂としては、シラン変性ポリオレフィン樹脂の原料として用いること
ができる前記のポリオレフィン樹脂から選ばれたものがいずれも使用可能である。これら
のポリオレフィン樹脂は２種以上混合して使用してもよい。これらのポリオレフィン樹脂
のうち、本発明においては、樹脂の押出加工性、成形性、得られた樹脂組成物の諸特性な
どから考えて、エチレン系樹脂またはプロピレン系樹脂を主体とするものが好ましく、特
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に好ましくはプロピレン系樹脂を主体とするものである。
【００４８】
　本発明のガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物は、前記のポリオレフィン樹脂とと
もに、本発明のシラン変性ポリオレフィン樹脂を併用することが好ましい。ポリオレフィ
ン樹脂とともにシラン変性ポリオレフィン樹脂を併用することにより、樹脂被覆ガラス繊
維による補強効果を相乗的に高めることができ、成形品の機械的強度などが飛躍的に向上
する。シラン変性ポリオレフィン樹脂は２種以上混合して使用することも可能である。シ
ラン変性ポリオレフィン樹脂をポリオレフィン樹脂と併用する場合の使用量は限定されな
いが、ガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物中、シラン変性ポリオレフィン樹脂が０
．５～１０重量％の割合となる様用いるのが好ましく、２～８重量％の割合であるのがよ
り好ましい。繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物中のシラン変性ポリオレフィン樹脂の割
合が上記下限値より低い場合は強度が十分に向上しない傾向にあり、上記上限値よりも高
い場合には、逆に強度低下が生じる傾向にある。これはシラン変性ポリオレフィン樹脂の
分子量がマトリクス樹脂よりも低く、機械強度が低いためである。
【００４９】
　また、本発明において、マトリックス樹脂としてポリオレフィン樹脂とシラン変性ポリ
オレフィン樹脂とを併用する場合においては、その主たる樹脂構成単位が同一である組合
せとするのが好ましい。その具体例としては、ポリプロピレンとシラン変性ポリプロピレ
ンとの組合せである。
　また、本発明のガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物には、その目的および効果を
大きく阻害しない範囲で他の熱可塑性樹脂の１種または２種以上を補助的に併用すること
も可能である。また、目的に応じ所望の特性を付与するため、一般に熱可塑性樹脂に添加
される公知の物質、例えば、酸化防止剤、耐熱安定剤、紫外線吸収剤などの安定剤、帯電
防止剤、難燃剤、難燃助剤、染料や顔料などの着色剤、潤滑剤、可塑剤、結晶化促進剤、
結晶核剤などをさらに配合することも可能である。また、ガラスフレーク、マイカ、ガラ
ス粉、ガラスビーズ、タルク、クレー、アルミナ、カーボンブラック、ウォラストナイト
などの板状や粉粒状の無機化合物、ウィスカーなどを併用してもよい。
【００５０】
＜短繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物＞
　短繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物の製造方法は特に制限は無く、公知の手法が何れ
も好適に使用できるが、特に生産性とコストに優れた溶融混練法を用いることが好ましい
。
　溶融混練法の場合、２軸押出機でマトリックス樹脂を溶融し、途中のフィード口より樹
脂被覆ガラス繊維を投入する方法と、２軸または単軸押出機で予めプリブレンドした樹脂
と樹脂被覆ガラス繊維とを溶融混練させる方法がある。樹脂被覆ガラス繊維の形態として
は連続ロービングも使用できるが、チョップドストランドが好適に用いられる。連続ロー
ビングを使用する場合も、混練機にてせん断がかかるため、ガラス繊維はほとんどが折れ
、残存繊維長は一般に２ｍｍ以下である。
【００５１】
＜長繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物＞
　一般に長繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物は、ガラス繊維を前述したガラス繊維用集
束剤で処理しながら連続ロービングとし、該繊維束にポリオレフィン樹脂を含浸させて得
られる。含浸方法は限定されないが、引抜成形法が好ましい。
　引抜成形法は、基本的には連続ロービングを引きながら、該連続ロービングにポリオレ
フィン樹脂を含浸するものである。具体的には、マトリックスであるポリオレフィン樹脂
のエマルジョン、サスペンジョンあるいは溶液を入れた含浸浴の中に連続ロービングを通
してマトリックス樹脂を含浸する方法、ポリオレフィン樹脂の粉末を連続ロービングに吹
きつけるか、粉末を入れた槽の中に連続ロービングを通し、ガラス繊維にポリオレフィン
樹脂粉末を付着させた後ポリオレフィン樹脂を溶融し、連続ロービング中に含浸する方法
、クロスヘッドの中を連続ロービングを通しながら押出機などからクロスヘッドにポリオ
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レフィン樹脂を供給し、繊維束に含浸する方法などが挙げられ、いずれの方法も利用でき
る。特に好ましいのはクロスヘッドを用いる方法である。
【００５２】
　また、これらの引抜成形におけるポリオレフィン樹脂の含浸操作は１段で行うのが一般
的であるが、これを２段以上に分けて行ってもよい。即ち、連続ロービングに含浸させる
ポリオレフィン樹脂として、ポリオレフィン樹脂とシラン変性ポリオレフィン樹脂を併用
する場合には、これらを所定の割合で混合した溶融物を用いた１段の含浸操作で含浸する
方法、含浸操作を２段以上にわけ、各含浸工程ではポリオレフィン樹脂とシラン変性ポリ
オレフィン樹脂との任意の割合としたマトリックス樹脂を繊維束に含浸し、最終的に所望
の樹脂組成物とする方法などがいずれも可能である。
【００５３】
　また、本発明のガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物が長繊維強化ポリオレフィン
樹脂組成物である場合、ガラス繊維が実質的に２ｍｍ以上、好ましくは５ｍｍ以上、より
好ましくは１０ｍｍ以上の長さを有し、且つ互いにほぼ平行な状態で配列していることが
好ましい。繊維長が前記下限値未満では、かかる樹脂組成物を成形した時、成形品におい
て十分な強度向上が期待できない傾向にある。特に成形加工操作が容易な射出成形に供し
、射出成形性を損なうことなく、優れた強度を保持した成形品を得るためには、長繊維強
化ポリオレフィン樹脂組成物は長さ２～５０ｍｍのペレット状（線材状）で、繊維がペレ
ットと実質上同一長さで配列した線材状組成物とするのが好ましい。
【００５４】
　ガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物中の樹脂被覆ガラス繊維の配合量は限定され
ないが、樹脂組成物中に５重量％以上、好ましくは１０重量％以上、より好ましくは２０
重量％以上であり、通常８０重量％以下、好ましくは７０重量％以下、より好ましくは６
５重量％以下である。樹脂被覆ガラス繊維の配合量が前記下限値未満ではガラス繊維によ
るポリオレフィン樹脂の補強効果は小さく、逆に前記上限値を超えると樹脂組成物の調製
あるいはその成形における加工性が劣る傾向にあり、また、繊維量の増加によるさらなる
強度向上も殆ど期待できない。
【００５５】
　上記短繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物又は長繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物の
製造方法において、ガラス繊維に含浸させるためのポリオレフィン樹脂の温度は限定され
ないが、１８０～３２０℃とするのが好ましく、ポリオレフィン樹脂としてプロピレン系
樹脂を主体とするものを用いる場合にあたっては上記温度が特に好ましい。
　以上の如くして得られる本発明のガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物の形状に制
約はなく、ストランド状、シート状、平板状あるいはストランドを適当な長さに裁断した
ペレット状などの任意の形状が可能である。特に成形加工の容易な射出成型への適用のた
め、長さ２～５０ｍｍの線材状組成物とするのが好ましい。また、長繊維強化ポリオレフ
ィン樹脂組成物の場合は、最終製品としての成形体におけるガラス繊維が１ｍｍ以上の質
量平均繊維長で分散した成形品とするのが好ましい。これにより高度の機械的強度を保持
した成形品とすることができる。
　本発明により得られるガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物は、公知の各種の成形
法により、任意の成型体とすることが出来る。中でも、成型加工性に優れた射出成型を行
うことが好ましい。
【００５６】
＜用途＞
　本発明のガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物から製造された成形品は、機械的強
度、耐熱性が飛躍的に改善されており、高い信頼性を保持しうる。
　本発明のガラス繊維強化ポリオレフィン樹脂組成物の用途は限定されないが、自動車部
品（フロントエンド、ファンシェラウド、クーリングファン、エンジンアンダーカバー、
エンジンカバー、ラジエターボックス、サイドドア、バックドアインナー、バックドアア
ウター、外板、ルーフレール、ドアハンドル、ラゲージボックス、ホイールカバー、ハン
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ドル、クーリングモジュール、エアークリーナー部品、エアークリーナーケース、ペダル
）、二輪・自転車部品（ラゲージボックス、ハンドル、ホイール）、住宅関連部品（温水
洗浄弁座部品、浴室部品、椅子の脚、バルブ類、メーターボックス）、その他（洗濯機部
品や洗濯乾燥機部品（バランスリング、脱水受けカバー、脱水受け、排気口ガイド等）、
電動工具部品、草刈り機ハンドル、ホースジョイント、樹脂ボルト、コンクリート型枠）
の製品を製造するのに有用である。特にラゲージボックス、サイドドア、エアクリーナー
ケース、バックドアインナー、フロントエンドモジュール（ファンシェラウド、ファン、
クーリングモジュールを含む）等の自動車部品、メーターボックス、配電盤、エンジンカ
バーを製造するのに最適である。
【実施例】
【００５７】
　以下、本発明を実施例により具体的に説明するが、本発明はその要旨を越えない限り、
以下の実施例に限定されるものではない。
　本発明の実施例及び比較例では、以下の原料及び測定方法を用いた。
【００５８】
＜ポリオレフィン樹脂＞
　・ＰＯ－１：　ノバテックＰＰ　ＥＡ９（日本ポリプロ社製、ホモポリプロピレン、Ｍ
ＦＲ＝０．５ｇ／１０分（２３０℃、２１．１６Ｎ荷重）、曲げ弾性率＝１８００ＭＰａ
）
　・ＰＯ－２：　ノバテックＰＰ　ＭＡ３（日本ポリプロ社製、ホモポリプロピレン、Ｍ
ＦＲ＝１１ｇ／１０分（２３０℃、２１．１６Ｎ荷重）、曲げ弾性率＝１５００ＭＰａ）
　・ＰＯ－３：　ノバテックＰＰ　ＭＧ２Ｔ（日本ポリプロ社製、ホモポリプロピレン、
ＭＦＲ＝１５g／１０分（２３０℃、２１．１６Ｎ荷重）、曲げ弾性率＝１３５０ＭＰａ
）
　・ＰＯ－４：　ノバテックＰＰ　ＭＡ３Ｈ（日本ポリプロ社製ホモポリプロピレン、Ｍ
ＦＲ＝１０ｇ／１０分（２３０℃、２１．１６Ｎ荷重）、曲げ弾性率＝２０００ＭＰａ）
　・ＰＯ－５：　ノバテックＰＰ　ＥＧ８（日本ポリプロ社製ランダムポリプロピレン、
ＭＦＲ＝０．８ｇ／１０分（２３０℃、２１．１６Ｎ荷重）、曲げ弾性率＝１１５０ＭＰ
ａ）
【００５９】
＜測定方法＞
・シラン変性量：　シラン変性したポリオレフィン樹脂を加熱燃焼させ灰化し、灰分をア
ルカリ融解して純水に溶解後定溶し、高周波プラズマ発光分析装置（島津製作所製ＩＣＰ
Ｓ７５１０）を用いてＩＣＩ発光分析法によりシラン量の定量を行った。
・引張破壊強度：　ＪＩＳ－Ｋ７１１３（１９９４）に記載の方法に準じて測定した。
・曲げ強度および曲げ弾性率：　ＪＩＳ－Ｋ７１７１（１９９４）に記載の方法に準じて
測定した。
・アイゾット衝撃強度：　ＪＩＳ－Ｋ７１１０（１９９４）に記載の方法に準じて測定し
た。
・熱変形温度：　ＡＳＴＭ－Ｄ－６４８に記載の方法に準じて、応力０．４５ＭＰａの条
件で測定した。
・チョップドストランド、連続ロービングにおける集束剤の固形分付着量：　チョップド
ストランド又はカットした連続ロービングの１０ｇを磁性るつぼに入れ、電気炉にて６０
０℃で３時間焼成した。焼成後、磁性るつぼを乾燥したデシケーター中で室温まで放冷し
た。ガラス繊維の重量を測定し、その減量分を集束剤の付着量（重量％）として計算した
。
【００６０】
［実施例１］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－１の１００重量部に対し、ビニルトリメトキシシラ
ン（ＶＴＭＯＳ）２重量部、ジクミルパーオキサイド０．４重量部をブレンダーにて攪拌



(15) JP 2012-149120 A 2012.8.9

10

20

30

40

50

後、温度２２０℃に設定された二軸造粒機（池貝社製、ＰＣＭ４５）に投入し、ノズルよ
り出てきたストランドを水槽にて冷却固化した後にペレット状にカッティングしてシラン
変性ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－１）を得た。ＳＰＰ－１のシラン変性量、重量平均分
子量、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次に被膜形成成分として、ＳＰＰ－１を用いて乳化したエマルジョン（固形分基準で４
．０重量％、脱イオン水９６．０重量％）の集束剤を作製した。集束剤の作成は、攪拌機
付きの２００ｍＬオートクレーブ中に、ＳＰＰ－１を３０ｇ、水酸化ナトリウムを０．０
６ｇ、ポリプロピレングリコールを０．７５ｇ、ソルビタンモノステアレートを０．２５
ｇ、脱イオン水を７０ｇ投入し、この混合物を高速攪拌しながら１７５℃で０．５時間加
熱し、その後室温まで攪拌しながら放冷することで得られたエマルジョン（固形分濃度約
３０重量％）を脱イオン水に希釈することで得た。
【００６１】
　その後、得られた集束剤を、平均繊維径１６μｍのガラス繊維の表面に塗布し、ガラス
繊維約２２００本集束してストランドとし、長さ２ｍｍに切断して乾燥することによりガ
ラスチョップドストランドを得た。得られたチョップドストランドにおける集束剤の固形
分付着量は１．０重量％であった。
　次に、ポリオレフィン樹脂としてＰＯ－２の６５重量％、ＳＰＰ－１を５重量％、上記
チョップドストランド３０重量％を２４０℃で加熱しながら二軸押出機にて混練してペレ
ット化した後、このペレットを射出成形することによってガラス繊維強化ポリオレフィン
成形品を作製した。得られたガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を表－２に示す
。
【００６２】
［実施例２］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－３の１００重量部に対しＶＴＭＯＳ３．０重量部、
ジクミルパーオキサイド１．０重量部に加えて、結晶核剤としてＢＡＳＦ社製、ＩＲＧＡ
ＳＴＡＢ　ＮＡ１１（商品名）０．１重量部をブレンダーにて攪拌後、実施例１と同様に
してシラン変性ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－２）を得た。ＳＰＰ－２のシラン変性量、
重量平均分子量、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次にＳＰＰ－２を用いて実施例１と同様にして集束剤を作成し、実施例１と同様にして
チョップドストランドを得た。得られたチョップドストランドに対する集束剤の固形分付
着量は１．０重量％であった。
　次に、ポリオレフィン樹脂としてＰＯ－２の６０重量％、ＳＰＰ－２を１０重量％、上
記チョップドストランドを３０重量％を用いる以外は実施例１と同様にしてガラス繊維強
化ポリオレフィン成形品を作製した。得られたガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物
性を表－２に示す。
【００６３】
［実施例３］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－１の１００重量部に対しビニルトリエトキシシラン
（ＶＴＥＯＳ）２重量部、ジクミルパーオキサイド０．５重量部をブレンダーにて攪拌後
、実施例１と同様にしてシラン変性ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－３）を得た。ＳＰＰ－
３のシラン変性量、重量平均分子量、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次にＳＰＰ－３を用いて実施例１と同様にして集束剤を作成し、この集束剤を平均繊維
径１６μｍのガラス繊維の表面に塗布してガラス繊維約２２００本を集束して連続ロービ
ングとした。得られたロービングに対する集束剤の固形分付着量は１．０重量％であった
。
　次に、通路を波状に加工したクロスヘッドを通して上記連続ロービングを引きながら、
クロスヘッドに接続された押出機から２５０℃で供給されるポリオレフィン樹脂（ＰＯ－
２）１００重量部に対しＳＰＰ－３を１０重量部とした溶融混合物を含浸させた後、賦形
ダイを通してストランドとして引取り細断し、組成物中ガラス繊維含有量４０重量％で長
さ１２ｍｍのペレット状組成物を得た。得られたペレットを射出成形することによってガ
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ラス繊維強化ポリオレフィン成形品を作製した。ガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の
物性を表－２に示す。
【００６４】
［実施例４］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－４の１００重量部に対し、ＶＴＥＯＳ７重量部、ジ
クミルパーオキサイド１．２重量部をブレンダーにて攪拌後、実施例１と同様にしてシラ
ン変性ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－４）を得た。ＳＰＰ－４のシラン変性量、重量平均
分子量、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次にＳＰＰ－４を用いて実施例１と同様にして集束剤を作成し、実施例１と同様にして
チョップドストランドを得た。得られたチョップドストランドに対する集束剤の固形分付
着量は１．０重量％であった。
　次に、上記チョップドストランドを使用し、ＳＰＰ－１の代わりにＳＰＰ－４を使う以
外は実施例１と同様にしてガラス繊維強化ポリオレフィン成形品を作製した。得られたガ
ラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を表－２に示す。
【００６５】
［実施例５］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－１の１００重量部に対しＶＴＭＯＳ１．０重量部、
ジクミルパーオキサイド０．２重量部をブレンダーにて攪拌後、実施例１と同じ様にして
シラン変性ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－５）を得た。ＳＰＰ－５のシラン変性量、重量
平均分子量、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次にＳＰＰ－５を用いて実施例１と同じ様にしてチョップドストランドを得た。得られ
たチョップドストランドに対する集束剤の固形分付着量は１．０重量％であった。
　次に、上記チョップドストランドを使用し、ＳＰＰ－１の代わりにＳＰＰ－５を使う以
外は実施例１と同様にしてガラス繊維強化ポリオレフィン成形品を作製した。得られたガ
ラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を表－２に示す。
【００６６】
［実施例６］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－１の１００重量部に対しＶＴＭＯＳ２重量部、ジク
ミルパーオキサイド０．５重量部、結晶核剤としてＢＡＳＦ社製ＩＲＧＡＳＴＡＢ　ＮＡ
１１（商品名）０．１重量部をブレンダーにて攪拌後、実施例１と同じ様にしてシラン変
性ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－６）を得た。ＳＰＰ－６のシラン変性量、重量平均分子
量、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次に被膜形成成分としてＳＰＰ－６を用い、実施例１と同様の方法にて乳化したエマル
ジョン（固形分基準で６．０重量％、脱イオン水９４．０重量％）の集束剤を作製した。
　その後、実施例１と同様にしてガラスチョップドストランドを得た。得られたチョップ
ドストランドに対する集束剤の固形分付着量は１．５重量％であった。
　このチョップドストランドを用い、ＳＰＰ－１の代わりにＳＰＰ－６を使う以外は実施
例１と同様にしてガラス繊維強化ポリオレフィン成形品を作製した。得られたガラス繊維
強化ポリオレフィン成形品の物性を表－２に示す。
【００６７】
［実施例７］
　被膜形成成分としてＳＰＰ－１を用い、実施例１と同様の方法にて乳化したエマルジョ
ン（固形分基準で２．０重量％、脱イオン水を９８．０重量％）の集束剤を作製した。
　その後、実施例１と同様にしてガラスチョップドストランドを得た。得られたチョップ
ドストランドに対する集束剤の固形分付着量は０．５重量％であった。
　このチョップドストランドを用いる以外は実施例１と同様にしてガラス繊維強化ポリオ
レフィン成形品を作製した。得られたガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を表－
２に示す。
【００６８】
［比較例１］
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　不飽和シラン化合物（ＶＴＭＯＳ）を用いる替わりに無水マレイン酸（ＭＡＨ）を変性
成分として用いる以外は実施例１と同様にして変性ポリオレフィン樹脂（ＭＰＰ－１）を
得た。ＭＰＰ－１の重量平均分子量、曲げ弾性率を表－１に示す。なお、ＭＡＨの変性量
は、ＮＭＲ法による測定で１重量％であった。
　次にＭＰＰ－１を用いる以外は実施例１と同様にしてガラスチョップドストランドを得
た。得られたチョップドストランドに対する集束剤の固形分付着量は１．０重量％であっ
た。
　このチョップドストランドを用いる以外は実施例１と同様にしてガラス繊維強化ポリオ
レフィン樹脂成形品を作製した。得られたガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を
表－３に示す。
【００６９】
［比較例２］
　ＳＰＰ－３の代わりにＭＰＰ－１を用いる以外は実施例３と同様にして連続ロービング
を得、更に実施例３と同様にしてガラス繊維強化ポリオレフィン成形品を作製した。得ら
れたガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を表－３に示す。
【００７０】
［比較例３］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－５を用いる以外は実施例１と同様にしてシラン変性
ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－７）を得た。ＳＰＰ－７のシラン変性量、重量平均分子量
、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次にＳＰＰ－７を用いて実施例１と同様にして集束剤を作成し、実施例１と同様にして
ガラスチョップドストランドを得た。得られたチョップドストランドに対する集束剤の固
形分付着量は１．０重量％であった。
　このチョップドストランドを用い、あとは実施例１と同様にしてガラス繊維強化ポリオ
レフィン成形品を作製した。得られたガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を表－
３に示す。
【００７１】
［比較例４］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－１の１００重量部に対しＶＴＭＯＳ０．２重量部、
ジクミルパーオキサイド０．２重量部を用いる以外は実施例１と同様にしてシラン変性ポ
リオレフィン樹脂（ＳＰＰ－８）を得た。ＳＰＰ－８のシラン変性量、重量平均分子量、
曲げ弾性率を表－１に示す。
　次にＳＰＰ－１の替わりにＳＰＰ－８を用いる以外は実施例１と同様にして乳化操作を
行ったが、エマルジョン（集束剤）は作成できなかった。このため、ガラス繊維への被覆
以降の操作は行わなかった。
【００７２】
［比較例５］
　ポリオレフィン樹脂として、ＰＯ－４の１００重量部に対し、ＶＴＭＯＳ５．０重量部
、ジクミルパーオキサイド３．０重量部を２５０℃に加熱した東洋精機社製ラボプラスト
ミル（製品名）に投入し、窒素シールしながら回転数１００ｒｐｍにて１０分間混練し、
シラン変性ポリオレフィン樹脂（ＳＰＰ－９）を得た。ＳＰＰ－９のシラン変性量、重量
平均分子量、曲げ弾性率を表－１に示す。
　次にＳＰＰ－１の替わりにＳＰＰ－９を用いる以外は実施例１と同様にしてガラスチョ
ップドストランドを得た。得られたチョップドストランドに対する集束剤の固形分付着量
は１．０重量％であった。
　このチョップドストランドを用い、実施例１と同様にしてガラス繊維強化ポリオレフィ
ン成形品を作製した。得られたガラス繊維強化ポリオレフィン成形品の物性を表－３に示
す。
【００７３】
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【表１】

【００７４】
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【表２】
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