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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
下記構造単位（Ｉ）、（ＩＩ）、（ＩＩＩ）、（ＩＶ）および（Ｖ）からなる液晶性ポリ
エステル（Ａ）１００重量部に対し、充填材（Ｂ）を１０～１００重量部、クレゾールノ
ボラック型エポキシ化合物および下記一般式（ＶＩ）で表される構造のエポキシ化合物か
ら選ばれる少なくとも１種のノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）を０．０５～５重量部配
合してなる液晶性ポリエステル樹脂組成物。
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【化１】

【化２】

（上記一般式（ＶＩ）中、Ｘは上記一般式（ＶＩＩ）または（ＶＩＩＩ）で表される二価
の基を表す。上記一般式（ＶＩ）～（ＶＩＩ）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、それぞれ同一でも異なって
もよい。Ｒ５は、水素、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
表す。上記一般式（ＶＩ）中、ｎは１～１０の自然数である。上記一般式（ＶＩ）～（Ｖ
ＩＩ）中、ａ、ｃ、ｄはそれぞれ独立に０～４の整数を表し、ｂは０～３の整数を表す。
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【請求項２】
前記ノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）のエポキシ当量が１００～５００ｇ／当量である
ことを特徴とする請求項１に記載の液晶性ポリエステル樹脂組成物。
【請求項３】
請求項１～２のいずれかに記載の液晶性ポリエステル樹脂組成物を成形してなる成形品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、液晶性ポリエステル樹脂組成物およびそれを用いた成形品に関するものであ
る。
【背景技術】
【０００２】
　液晶性ポリエステルは、耐熱性、流動性、寸法安定性に優れている。このため、それら
の特性が要求される電気・電子部品用途を中心に需要が拡大している。それらの用途に向
けて、液晶性ポリエステルにエポキシ化合物を配合することで種々の特性の向上を図る検
討が進められている。例えば、液晶性ポリエステルと針状酸化チタンからなる液晶性ポリ
エステル樹脂組成物に、特定のエポキシ当量を有するビスフェノールＡ型エポキシ化合物
を配合することで、流動性および界面接着性が向上し、高い弾性率および耐トラッキング
破壊性能等が得られる液晶性ポリエステル樹脂組成物（例えば特許文献１参考）とする提
案がなされている。また、液晶性ポリエステルと他の熱可塑性樹脂を併用した液晶性ポリ
エステル樹脂組成物に、２つ以上のグリシジルエステル基を有するエポキシ化合物を相溶
化剤として配合した、機械強度に優れる液晶性ポリエステル樹脂組成物（例えば特許文献
２参考）の提案がなされている。また、液晶性ポリエステルと無機粉末からなる液晶性ポ
リエステル樹脂組成物に、特定の分子量およびエポキシ当量を有するエポキシ化合物を配
合させ、熱や加水分解による劣化を抑制した電気部品封止用の液晶性ポリエステル樹脂組
成物（例えば特許文献３参考）とする提案がなされている。また、熱可塑性ポリエステル
を含む２種以上の樹脂と難燃剤からなる熱可塑性ポリエステル樹脂組成物に、成形品中に
おける樹脂種の偏在を促進させるためノボラック型エポキシ化合物を配合し、難燃性とじ
ん性を向上させた熱可塑性ポリエステル樹脂組成物（例えば特許文献４参考）の提案がな
されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２０１２－３１３９１号公報
【特許文献２】特開平５－８６２６７号公報
【特許文献３】特開昭６２－１３５５１６号公報
【特許文献４】特開２０１４－８８５１５号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　しかしながら、かかる従来技術においては、エポキシ化合物の耐熱性が低いことやエポ
キシ化合物の配合量が多いことにより、液晶性ポリエステル樹脂組成物の加工時にエポキ
シ化合物が熱劣化し、得られた成形品の熱処理時に成形品表面が変形しふくれが発生した
り、連続成形時に成形品の保圧のために成形機シリンダー先端に残す樹脂の量であるクッ
ション量が安定せず得られる成形品の特性にばらつきが生じるといった課題があった。ま
た、液晶性ポリエステル樹脂組成物の成形品を電気・電子部品用途で使用する際に、得ら
れた成形品のリフロー処理時にエポキシ化合物が熱劣化し、成形品表面が変形しふくれが
発生したり、液晶性ポリエステル樹脂組成物が吸水することにより電気系統の誤作動が生
じるといった課題があった。そのため、従来の液晶性ポリエステル樹脂組成物は、成形品
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の熱処理時のふくれの抑制、連続成形安定性、さらには電気・電子部品用途に用いる際に
求められる成形品の熱処理時のふくれの抑制、低吸水性を同時に達成する、という課題に
対し十分満足できるものではなく、更なる改良が求められている。
【０００５】
　本発明は、成形品の熱処理時のふくれを抑制するための耐熱性、連続成形時のクッショ
ン量のばらつきを抑制する連続成形安定性、および低吸水性に優れる液晶性ポリエステル
樹脂組成物およびそれを用いた成形品を提供することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明者らは上記課題を解決すべく鋭意検討した結果、特定の構造単位を有する液晶性
ポリエステルに充填材、および特定の構造を有するエポキシ化合物を配合する液晶性ポリ
エステル樹脂組成物により、特異的に成形品の熱処理時のふくれの発生を抑制し、連続成
形安定性、成形品の低吸水性に優れ、電気・電子部品用途への使用に適した成形品を得る
ことができることを見出し、本発明に到達した。
【０００７】
　即ち、本発明は、上述の課題を解決するためになされたものであり、本発明の実施形態
は、以下に挙げる構成の少なくとも一部を含み得る。
（１）下記構造単位（Ｉ）、（ＩＩ）、（ＩＩＩ）、（ＩＶ）および（Ｖ）からなる液晶
性ポリエステル（Ａ）１００重量部に対し、充填材（Ｂ）を１０～１００重量部、クレゾ
ールノボラック型エポキシ化合物および下記一般式（ＶＩ）で表される構造のエポキシ化
合物から選ばれる少なくとも１種のノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）を０．０５～５重
量部配合してなる液晶性ポリエステル樹脂組成物。
【０００８】
【化１】

【００１０】
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【化２】

【００１１】
（上記一般式（ＶＩ）中、Ｘは上記一般式（ＶＩＩ）または（ＶＩＩＩ）で表される二価
の基を表す。上記一般式（ＶＩ）～（ＶＩＩ）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、それぞれ同一でも異なって
もよい。Ｒ５は、水素、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
表す。上記一般式（ＶＩ）中、ｎは１～１０の自然数である。上記一般式（ＶＩ）～（Ｖ
ＩＩ）中、ａ、ｃ、ｄはそれぞれ独立に０～４の整数を表し、ｂは０～３の整数を表す。
）
（２）前記ノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）のエポキシ当量が１００～５００ｇ／当量
であることを特徴とする（１）に記載の液晶性ポリエステル樹脂組成物。
（３）（１）～（２）のいずれかに記載の液晶性ポリエステル樹脂組成物を成形してなる
成形品。
 
【発明の効果】
【００１２】
　本発明の液晶性ポリエステル樹脂組成物により、成形品の熱処理時におけるふくれの発
生を抑制し、連続成形安定性に優れ、低吸水性に優れる成形品を得ることができる。これ
ら成形品は、特に、コネクターやリレーなどの電気・電子部品用途に好適である。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
　以下、本発明を詳細に説明する。
【００１４】
　［液晶性ポリエステル］
　本発明で使用される液晶性ポリエステル（Ａ）は、溶融時に光学的異方性を示すサーモ
トロピック液晶ポリマーと呼ばれるポリエステルであり、下記構造単位（Ｉ）、（ＩＩ）
、（ＩＩＩ）、（ＩＶ）および（Ｖ）から構成される。
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【００１５】
【化３】

【００１６】
　上記構造単位（Ｉ）を構成する原料モノマーは、構造単位（Ｉ）を形成しうる構造であ
れば特に限定されないが、ｐ－ヒドロキシ安息香酸やその水酸基のアシル化物、カルボキ
シル基のエステル化物、酸ハロゲン化物、酸無水物などのカルボン酸誘導体などが挙げら
れ、ｐ－ヒドロキシ安息香酸が好ましい。構造単位（ＩＩ）を構成する原料モノマーは、
構造単位（ＩＩ）を形成しうる構造であれば特に限定されないが、４，４’－ジヒドロキ
シビフェニルやその水酸基のアシル化物などが挙げられ、４，４’－ジヒドロキシビフェ
ニルが好ましい。構造単位（ＩＩＩ）を構成する原料モノマーは、構造単位（ＩＩＩ）を
形成しうる構造であれば特に限定されないが、ハイドロキノンやその水酸基のアシル化物
などが挙げられ、ハイドロキノンが好ましい。構造単位（ＩＶ）を構成する原料モノマー
は、構造単位（ＩＶ）を形成しうる構造であれば特に限定されないが、テレフタル酸やそ
のカルボキシル基のエステル化物、酸ハロゲン化物、酸無水物などのカルボン酸誘導体な
どが挙げられ、テレフタル酸が好ましい。構造単位（Ｖ）を構成する原料モノマーは、構
造単位（Ｖ）を形成しうる構造であれば特に限定されないが、イソフタル酸やそのカルボ
キシル基のエステル化物、酸ハロゲン化物、酸無水物などのカルボン酸誘導体などが挙げ
られ、イソフタル酸が好ましい。
【００１７】
　本発明で使用される液晶性ポリエステル（Ａ）は、上記の構造単位から構成されること
で、得られる液晶性ポリエステル樹脂組成物は、耐熱性に優れ、ガス発生量が抑制される
。したがって、その液晶性ポリエステル樹脂組成物を用いた成形品は、成形品の熱処理時
のふくれの発生を抑制し、連続成形安定性、低吸水性に優れる。
【００１８】
　液晶性ポリエステル（Ａ）が、上記の構造単位を有さない場合は、耐熱性が低くなるた
め成形品の熱処理時にふくれが発生し、連続成形安定性が悪化し、また、低吸水性も悪化
する。または、液晶性ポリエステルの融点の増加によって液晶性ポリエステル樹脂組成物
の成形加工温度が高くなることで、成形加工時に液晶性ポリエステルの末端基やノボラッ
ク型エポキシ化合物が熱劣化して、成形品の熱処理時にふくれが発生し、連続成形安定性
が悪化し、また低吸水性も悪化する。
【００１９】
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　本発明の液晶性ポリエステル（Ａ）における構造単位（Ｉ）の含有量は、構造単位（Ｉ
）、（ＩＩ）および（ＩＩＩ）の含有量の合計に対して６５モル％以上が好ましく、６８
モル％以上がより好ましい。一方、構造単位（Ｉ）の含有量は、構造単位（Ｉ）、（ＩＩ
）および（ＩＩＩ）の含有量の合計に対して８０モル％以下が好ましく、７８モル％以下
がより好ましい。
【００２０】
　また、構造単位（ＩＩ）の含有量は、構造単位（ＩＩ）および（ＩＩＩ）の含有量の合
計に対して５５モル％以上が好ましく、５８モル％以上がより好ましい。一方、構造単位
（ＩＩ）の含有量は、構造単位（ＩＩ）および（ＩＩＩ）の含有量の合計に対して８５モ
ル％以下が好ましく、７８モル％以下がより好ましく、７３モル％以下がさらに好ましい
。
【００２１】
　また、構造単位（ＩＶ）の含有量は、構造単位（ＩＶ）および（Ｖ）の含有量の合計に
対して５０モル％以上が好ましく、５５モル％以上がより好ましく、６０モル％以上がさ
らに好ましい。一方、構造単位（ＩＶ）の含有量は、構造単位（ＩＶ）および（Ｖ）の含
有量の合計に対して９５モル％以下が好ましく、９０モル％以下がより好ましく、８５モ
ル％以下がさらに好ましい。
【００２２】
　上記構造単位（Ｉ）～（Ｖ）の含有量を上記範囲とすることにより、耐熱性、機械的特
性および低ガス性に優れた液晶性ポリエステルが容易に得られるため好ましい。また、そ
れを用いた液晶性ポリエステル樹脂組成物は、成形品の熱処理時のふくれの発生を抑制し
、連続成形時のクッション量のばらつきを抑制することができるため好ましい。
【００２３】
　また、構造単位（ＩＩ）および（ＩＩＩ）の合計と、構造単位（ＩＶ）および（Ｖ）の
合計とは実質的に等モルである。ここでいう「実質的に等モル」とは、末端を除くポリマ
ー主鎖を構成する構造単位が等モルであることを示す。このため、末端を構成する構造単
位まで含めた場合には必ずしも等モルとはならない態様も、「実質的に等モル」の要件を
満たしうる。
【００２４】
　本発明の液晶性ポリエステル（Ａ）について、各構造単位の含有量の算出法を以下に示
す。まず、液晶性ポリエステルをＮＭＲ（核磁気共鳴）試験管に量りとり、液晶性ポリエ
ステルが可溶な溶媒（例えば、ペンタフルオロフェノール／重テトラクロロエタン－ｄ２

混合溶媒）に溶解する。次に、溶液について、１Ｈ－ＮＭＲスペクトル測定を行い、各構
造単位由来のピーク面積比から算出することができる。
【００２５】
　本発明の液晶性ポリエステル（Ａ）の融点（Ｔｍ）は、耐熱性の観点から２２０℃以上
が好ましく、２７０℃以上がより好ましく、３００℃以上がさらに好ましい。一方、加工
性の観点から液晶性ポリエステルの融点（Ｔｍ）は、３５０℃以下が好ましく、３４５℃
以下がより好ましく、３４０℃以下がさらに好ましい。
【００２６】
　融点（Ｔｍ）の測定は、示差走査熱量測定により行う。具体的には、まず、重合を完了
したポリマーを室温から２０℃／分の昇温条件で加熱することにより吸熱ピーク温度（Ｔ
ｍ１）を観測する。吸熱ピーク温度（Ｔｍ１）の観測後、吸熱ピーク温度（Ｔｍ１）＋２
０℃の温度でポリマーを５分間保持する。その後、２０℃／分の降温条件で室温までポリ
マーを冷却する。そして、２０℃／分の昇温条件でポリマーを加熱することにより吸熱ピ
ーク温度を観測する。融点（Ｔｍ）とは、該吸熱ピーク温度を指す。
【００２７】
　本発明で使用される液晶性ポリエステル（Ａ）の数平均分子量は、機械的強度の観点か
ら３，０００以上が好ましく、８，０００以上がより好ましい。一方、流動性の観点から
、液晶性ポリエステルの数平均分子量は、５０，０００以下が好ましく、３０，０００以



(8) JP 6507783 B2 2019.5.8

10

20

30

40

50

下がより好ましく、２０，０００以下がさらに好ましい。
【００２８】
　数平均分子量は、ＧＰＣ（ゲル浸透クロマトグラフ）／ＬＡＬＬＳ法により測定するこ
とが可能である。この方法においては、液晶性ポリエステルが可溶な溶媒を溶離液として
使用する。液晶性ポリエステルが可溶な溶媒としては、例えば、ハロゲン化フェノール類
、ハロゲン化フェノールと一般有機溶媒との混合溶媒が挙げられる。好ましくはペンタフ
ルオロフェノール、およびペンタフルオロフェノールとクロロホルムの混合溶媒であり、
なかでもハンドリング性の観点からペンタフルオロフェノール／クロロホルム混合溶媒が
好ましい。
【００２９】
　ＧＰＣ測定は、例えば、Ｗａｔｅｒｓ社製のＧＰＣ装置と、Ｗａｔｅｒｓ社製の示差屈
折率検出器ＲＩ２４１０と、昭和電工社製のカラムＳｈｏｄｅｘ　Ｋ－８０６Ｍ（２本）
、Ｋ－８０２（１本）を使用して行う。溶離液としては、ペンタフルオロフェノール／ク
ロロホルム（３５／６５ｗ／ｗ％）を使用する。ＧＰＣ測定は、測定温度２３℃ 、流速
０．８ｍＬ／分、試料注入量２００μＬ（濃度：０．１％）の条件で測定することができ
る。また、ＬＡＬＬＳ測定は、例えば、Ｃｈｒｏｍａｔｉｘ製の低角度レーザー光散乱光
度計ＫＭＸ－６を使用し、検出器波長６３３ｎｍ（Ｈｅ－Ｎｅ）、検出器温度２３℃の条
件により測定することができる。
【００３０】
　本発明で使用される液晶性ポリエステル（Ａ）の溶融粘度は、機械的強度の観点から１
Ｐａ・ｓ以上が好ましく、５Ｐａ・ｓ以上がより好ましく、１５Ｐａ・ｓ以上がさらに好
ましい。一方、流動性の観点から、液晶性ポリエステルの溶融粘度は、２００Ｐａ・ｓ以
下が好ましく、１００Ｐａ・ｓ以下がより好ましく、５０Ｐａ・ｓ以下がさらに好ましい
。
【００３１】
　なお、この溶融粘度は、液晶性ポリエステルの融点（Ｔｍ）＋２０℃の温度で、かつ、
せん断速度１０００／秒の条件下で、高化式フローテスターによって測定した値である。
【００３２】
　本発明で使用される液晶性ポリエステル（Ａ）を製造する方法は、特に制限がなく、公
知のポリエステルの重縮合法に準じて製造できる。公知のポリエステルの重縮合法として
は、例えばｐ－ヒドロキシ安息香酸、４，４’－ジヒドロキシビフェニルおよびハイドロ
キノンとテレフタル酸、イソフタル酸に無水酢酸を反応させて、フェノール性水酸基をア
セチル化した後、脱酢酸重縮合することによって液晶性ポリエステルを製造する方法が挙
げられる。
【００３３】
　上記製造方法により液晶性ポリエステルを製造する方法が、液晶性ポリエステルの末端
構造の制御および重合度の制御に工業的に優れる点から、好ましく用いられる。
【００３４】
　以下、本発明で使用される液晶性ポリエステル（Ａ）の製造方法を、構造単位（Ｉ）を
有する化合物としてｐ－ヒドロキシ安息香酸、構造単位（ＩＩ）を有する化合物として４
，４’－ジヒドロキシビフェニル、構造単位（ＩＩＩ）を有する化合物としてハイドロキ
ノン、構造単位（ＩＶ）を有する化合物としてテレフタル酸、構造単位（Ｖ）を有する化
合物としてイソフタル酸を用いた場合を例に挙げて具体的に説明する。
【００３５】
　上記製造方法において、無水酢酸の使用量は、重合反応を速やかに進行させる観点から
ｐ－ヒドロキシ安息香酸、４，４’－ジヒドロキシビフェニルおよびハイドロキノンのフ
ェノール性水酸基の合計の１．００モル当量以上であることが好ましく、１．０３モル当
量以上がより好ましく、１．０５モル当量以上がさらに好ましい。一方、液晶性ポリエス
テルの末端構造制御の観点から、無水酢酸の使用量は、ｐ－ヒドロキシ安息香酸、４，４
’－ジヒドロキシビフェニルおよびハイドロキノンのフェノール性水酸基の合計の１．１
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５モル当量以下が好ましく、１．１２モル当量以下がより好ましい。さらに、無水酢酸の
使用量を上記範囲にすることにより、アセチル化反応速度の小さいハイドロキノンのアセ
チル化率を制御して、液晶性ポリエステルの末端構造を容易に制御することができる。そ
れにより、ガス発生量がより少ない液晶性ポリエステルを得ることができ、成形品の熱処
理時のふくれの発生が抑制され、連続成形安定性、低吸水性に優れた液晶性ポリエステル
樹脂組成物を得ることができる。
【００３６】
　液晶性ポリエステル（Ａ）を脱酢酸重縮合反応により製造する方法は、液晶性ポリエス
テルが溶融する温度で、減圧して反応させることにより、重縮合反応を完了させる溶融重
合法が挙げられる。溶融重合法は、均一なポリマーを製造するために有利な方法であり、
ガス発生量がより少ない液晶性ポリエステルを得ることができ、好ましい。
【００３７】
　液晶性ポリエステル（Ａ）を脱酢酸重縮合反応により製造する方法は、以下の方法が挙
げられる。所定量のｐ－ヒドロキシ安息香酸、４，４’－ジヒドロキシビフェニル、ハイ
ドロキノン、テレフタル酸、イソフタル酸および無水酢酸を、反応容器中に仕込み、窒素
ガス雰囲気下で撹拌しながら加熱して水酸基をアセチル化させる。なお、反応容器は、撹
拌翼、留出管を備え、下部に吐出口を備える。その後、混合物を液晶性ポリエステルの溶
融温度まで昇温させた後に減圧することにより、重縮合させ、反応を完了させる。
【００３８】
　アセチル化させる温度は、反応を促進させる観点から１３０℃以上が好ましく、１３５
℃以上がより好ましい。一方、反応の過剰進行を抑制する観点から、アセチル化させる温
度は、３００℃以下が好ましく、２００℃以下がより好ましい。また、アセチル化反応時
間は、反応率を高める観点から、１時間以上が好ましい。一方、生産性の観点から、アセ
チル化反応時間は、６時間以下が好ましく、４時間以下がより好ましい。アセチル化反応
は常圧下で行ってもよいし、加圧下で行ってもよい。
【００３９】
　重縮合させる温度は、液晶性ポリエステルの溶融温度、例えば、２５０～３７０℃の範
囲であり、好ましくは液晶性ポリエステルの融点＋１０℃以上の温度である。
【００４０】
　重縮合させるときの圧力は、生産性の観点から０．１ｍｍＨｇ（１３．３Ｐａ）以上が
好ましい。一方、重縮合反応の促進の観点から、重縮合させるときの圧力は、２０ｍｍＨ
ｇ（２６６０Ｐａ）以下が好ましく、１０ｍｍＨｇ（１３３０Ｐａ）以下がより好ましく
、５ｍｍＨｇ（６６５Ｐａ）以下がさらに好ましい。
【００４１】
　なお、アセチル化と重縮合は同一の反応容器で連続して行ってもよく、アセチル化と重
縮合を異なる反応容器で行ってもよい。
【００４２】
　重合終了後、得られたポリマーを反応容器から取り出す方法としては、具体的には以下
の方法が挙げられる。その方法は、ポリマーが溶融する温度で反応容器内を加圧し、反応
容器に設けられた吐出口よりポリマーを吐出させ、吐出させたポリマーを冷却水中で冷却
する方法である。上記反応容器内の加圧は、例えば、０．０２～０．５ＭＰａとすること
ができる。上記吐出口は、反応容器下部に設けてもよい。また、ポリマーは、吐出口から
ストランド状に吐出させてもよい。冷却液中で冷却したポリマーをペレット状に切断する
ことで、樹脂ペレットを得ることができる。
【００４３】
　本発明で使用される液晶性ポリエステル（Ａ）の製造方法として、固相重合法により重
縮合反応を完了させることも可能である。固相重合法による処理としては、例えば、以下
の方法が挙げられる。まず、液晶性ポリエステル（Ａ）のポリマーまたはオリゴマーを粉
砕機で粉砕する。粉砕したポリマーまたはオリゴマーを、窒素気流下、または、減圧下に
おいて加熱し、所望の重合度まで重縮合することで、反応を完了させる。上記加熱は、液
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晶性ポリエステルの融点－５０℃～融点－５℃（例えば、２００～３００℃）の範囲で１
～５０時間行うことができる。
【００４４】
　液晶性ポリエステル（Ａ）の重縮合反応は、無触媒でも進行するが、酢酸第一錫、テト
ラブチルチタネート、酢酸カリウムおよび酢酸ナトリウム、三酸化アンチモン、金属マグ
ネシウムなどの金属化合物を触媒として使用することもできる。
【００４５】
　［充填材］
　本発明の液晶性ポリエステル樹脂組成物は、充填材（Ｂ）を配合することを特徴とする
。本発明で使用される充填材（Ｂ）は、特に限定されるものではないが、例えば、繊維状
、ウィスカー状、板状、粉末状、粒状などの充填材を挙げることができる。具体的には、
繊維状、ウィスカー状充填材としては、ガラス繊維、ＰＡＮ系やピッチ系の炭素繊維、ス
テンレス繊維、アルミニウム繊維や黄銅繊維などの金属繊維、芳香族ポリアミド繊維や液
晶性ポリエステル繊維などの有機繊維、石膏繊維、セラミック繊維、アスベスト繊維、ジ
ルコニア繊維、アルミナ繊維、シリカ繊維、酸化チタン繊維、炭化ケイ素繊維、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、および針状酸化チタンなどが挙げられる。板状充填
材としては、マイカ、タルク、カオリン、ガラスフレーク、クレー、二硫化モリブデン、
およびワラステナイトなどが挙げられる。粉状、粒状の充填材としては、シリカ、ガラス
ビーズ、酸化チタン、酸化亜鉛、ポリリン酸カルシウムおよび黒鉛などが挙げられる。本
発明に使用される上記の充填材は、その表面を公知のカップリング剤（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）、その他の表面処理剤で処理されて
いてもよい。また、本発明に使用される上記の充填材は、２種以上を併用してもよい。
【００４６】
　これら充填材のなかで、特に機械的強度、耐熱性の点からガラス繊維が好ましい。ガラ
ス繊維の種類は、一般に樹脂の強化用に用いるものならば特に限定はなく、例えば、長繊
維タイプや短繊維タイプのチョップドストランドおよびミルドファイバーなどから選択し
て用いることができる。
【００４７】
　本発明で使用されるガラス繊維としては、弱アルカリ性のものが機械的強度の点で好ま
しい。特に酸化ケイ素含有量が５０～８０重量％のガラス繊維が好ましく用いられ、より
好ましくは酸化ケイ素含有量が６５～７７重量％のガラス繊維である。また、ガラス繊維
はエポキシ系、ウレタン系、アクリル系などの被覆あるいは収束剤で処理されていること
が好ましく、エポキシ系が特に好ましい。
【００４８】
　また、ガラス繊維は、シラン系、チタネート系などのカップリング剤や、その他表面処
理剤で処理されていることが好ましく、エポキシシラン、アミノシラン系のカップリング
剤が特に好ましい。なおガラス繊維は、エチレン／酢酸ビニル共重合体などの熱可塑性樹
脂や、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。
【００４９】
　充填材（Ｂ）の配合量は、液晶性ポリエステル（Ａ）１００重量部に対して、１０～１
００重量部であることを特徴とする。充填材の配合量を１０重量部以上とすることにより
、耐熱性および機械的強度をより向上させることができ、成形品の熱処理時のふくれの発
生を抑制し、低吸水性に優れる。充填材の配合量は、１５重量部以上が好ましく、２０重
量部以上がより好ましい。また、充填材の配合量を１００重量部以下とすることにより、
流動性、柔軟性を向上させることができ、連続成形時のクッション量のばらつきを抑制す
ることができ連続成形安定性が向上する。充填材の配合量は、８０重量部以下が好ましく
、６０重量部以下がより好ましい。
【００５０】
　充填材（Ｂ）の配合量が、液晶性ポリエステル（Ａ）１００重量部に対して１０重量部
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より少ない、または充填材を配合しない場合であると、液晶性ポリエステル樹脂組成物の
耐熱性、機械強度が十分でなく、成形品の熱処理時のふくれが増加する。また、吸水量が
増加する。一方、充填材の配合量が液晶性ポリエステル（Ａ）１００重量部に対して１０
０重量部を超える場合、液晶性ポリエステル樹脂組成物の流動性、柔軟性が低下し、連続
成形時のクッション量ばらつきが増大し、連続成形安定性が低下する。
【００５１】
　［ノボラック型エポキシ化合物］
　本発明の液晶性ポリエステル樹脂組成物は、ノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）を配合
することを特徴とする。ノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）が液晶性ポリエステルの末端
基を封鎖することで、液晶性ポリエステルの末端基が熱劣化することによる分解ガスの発
生を抑制し、成形品の熱処理時のふくれの発生を抑制し、また、連続成形安定性が向上す
る。さらに、ノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）が液晶性ポリエステルの末端基を封鎖す
ることで、液晶性ポリエステルが吸水により末端基から劣化することを抑制し、低吸水性
に優れたものとなる。
【００５２】
　上記の効果は、ノボラック型エポキシ化合物が耐熱性に優れており、また当該化合物の
構造が液晶性ポリエステルとの反応性に優れるためと推察される。
【００５３】
　ノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）とは、フェノールやクレゾールを出発原料として得
られるノボラック樹脂にエポキシ基が付与された構造をとるエポキシ化合物である。例え
ば、フェノールノボラック型エポキシ化合物や、クレゾールノボラック型エポキシ化合物
、ジシクロペンタジエン骨格を有するノボラック型エポキシ化合物、ビフェニル骨格を有
するノボラック型エポキシ化合物、ナフトール骨格を有するノボラック型エポキシ化合物
、トリフェニルメタン骨格を有するノボラック型エポキシ化合物などが挙げられる。
【００５４】
　本発明で使用されるエポキシ化合物（Ｃ）の構造がノボラック型エポキシではない場合
、得られた樹脂組成物は成形品の熱処理時のふくれの発生が増加し、また連続成形時のク
ッション量ばらつきが増加し、吸水量も増加する。これは、エポキシ化合物の耐熱性が不
足しているため、および液晶性ポリエステルとの反応性に劣るためと推察される。
【００５５】
　本発明で使用されるノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）は、２種以上を併用してもよい
。
【００５６】
　本発明で使用されるノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）の配合量は、液晶性ポリエステ
ル（Ａ）１００重量部に対して、０．０５～５重量部であることを特徴とする。ノボラッ
ク型エポキシ化合物の配合量を０．０５重量部以上とすることにより、液晶性ポリエステ
ルの末端基の封鎖率を向上することができ、成形品の熱処理時のふくれの発生を抑制し、
連続成形安定性、低吸水性に優れる。ノボラック型エポキシ化合物の配合量は、０．１重
量部以上が好ましく、０．３重量部以上がより好ましい。一方、ノボラック型エポキシ化
合物の配合量を５重量部以下とすることにより、液晶性ポリエステルの末端基と未反応の
エポキシ化合物の量を抑制されるので樹脂組成物中に過剰にエポキシ化合物が存在するこ
とがなく、成形品の熱処理時のふくれの発生を抑制し、連続成形安定性に優れる。ノボラ
ック型エポキシ化合物の配合量は、４重量部以下が好ましく、３重量部以下がより好まし
い。
【００５７】
　ノボラック型エポキシ化合物の配合量が０．０５重量部より少ない、またはノボラック
型エポキシ化合物を配合しない場合であると、液晶性ポリエステルの末端封鎖効果が不十
分であり、液晶性ポリエステルの末端基由来の発生ガスが増加することにより、成形品の
熱処理時にふくれが増加し、連続成形時のクッション量がばらつく。また、吸水時に液晶
性ポリエステルの末端基が分解、劣化しやすく、成形品の吸水量が増加する。一方、ノボ
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と反応できないノボラック型エポキシ化合物が増加するため、未反応のノボラック型エポ
キシ化合物の熱劣化により、成形品の熱処理時のふくれが増加し、また連続成形時のクッ
ション量がばらつく。また、未反応のノボラック型エポキシ化合物が存在することで、成
形品の吸水量が増加する。
【００５８】
　本発明で使用されるノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）のエポキシ当量は、１００～５
００ｇ／当量の範囲であることが好ましい。
【００５９】
　なお、ここで言うエポキシ当量とは、１当量のエポキシ基を含むエポキシ化合物のグラ
ム数（ｇ／当量）である。エポキシ当量は、次の方法により算出することができる。エポ
キシ化合物０．５ｇに無水トリフルオロ酢酸１ｇを加え、密栓中８０℃で１時間処理した
後、開栓してさらに１時間処理したものをテトラヒドロフラン１０ｍＬに希釈してサンプ
ル溶液を作製する。東ソー株式会社製“ＨＬＣ－８２２０　ＧＰＣ”にて、東ソー株式会
社製カラム“ＴＳＫ－ＧＥＬ　Ｇ２０００ＨＸＬ”、“ＴＳＫ－ＧＥＬ　３０００ＨＸＬ
”、“ＴＳＫ－ＧＥＬ　４０００ＨＸＬ”、検出器ＲＩ（示差屈折計）を用いて数平均分
子量を測定する。カラム温度は４０℃、展開溶媒としてテトラヒドロフランを使用する。
得られた数平均分子量と、エポキシ化合物中のエポキシ基数より、エポキシ当量を算出す
る。
【００６０】
　ノボラック型エポキシ化合物のエポキシ当量が１００ｇ／当量以上であると、エポキシ
化合物の耐熱性が優れ、液晶性ポリエステル樹脂組成物の製造、加工時のエポキシ化合物
の熱劣化が抑制されるため、成形品の熱処理時のふくれの発生が抑制され、また連続成形
安定性、低吸水性に優れる。一方、ノボラック型エポキシ化合物のエポキシ当量が５００
ｇ／当量以下であると、液晶性ポリエステルの末端基を封鎖するために必要なエポキシ化
合物を配合する量が低減できるため、成形品の熱処理時のふくれの発生が抑制され、また
連続成形安定性、低吸水性に優れる。
【００６１】
　本発明で使用されるノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）は、下記一般式（ＶＩ）で表さ
れる構造であることが好ましい。
【００６２】
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【化４】

【００６３】
（上記一般式（ＶＩ）中、Ｘは上記一般式（ＶＩＩ）または（ＶＩＩＩ）で表される二価
の基を表す。上記一般式（ＶＩ）～（ＶＩＩ）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、それぞれ同一でも異なって
もよい。Ｒ５は、水素、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
表す。上記一般式（ＶＩ）中、ｎは１～１０の自然数である。上記一般式（ＶＩ）～（Ｖ
ＩＩ）中、ａ、ｃ、ｄはそれぞれ独立に０～４の整数を表し、ｂは０～３の整数を表す。
）
【００６４】
　本発明で使用されるノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）が上記一般式で表される構造を
有していると、得られる液晶性ポリエステル樹脂組成物の耐熱性、連続成形安定性、低吸
水性が特異的に向上するため好ましい。これは、エポキシ化合物と液晶性ポリエステルと
の反応性がより向上するためと推察される。
【００６５】
　本発明で使用できるノボラック型エポキシ化合物（Ｃ）は、市場で入手が可能であり、
具体的な商品名としては、ＸＤ－１０００（日本化薬製）、ＮＣ－３０００－Ｈ（日本化
薬製）などが挙げられる。
【００６６】
　本発明の液晶性ポリエステル樹脂組成物には、本発明の効果を損なわない範囲でさらに
酸化防止剤、熱安定剤（例えば、ヒンダードフェノール、ヒドロキノン、ホスファイト類
およびこれらの置換体など）、紫外線吸収剤（例えば、レゾルシノール、サリシレート）
、亜リン酸塩、次亜リン酸塩などの着色防止剤、滑剤および離型剤（モンタン酸およびそ
の金属塩、そのエステル、そのハーフエステル、ステアリルアルコール、ステアラミドお
よびポリエチレンワックスなど）、染料または顔料を含む着色剤、導電剤あるいは着色剤
としてカーボンブラック、結晶核剤、可塑剤、難燃剤（臭素系難燃剤、燐系難燃剤、赤燐
、シリコーン系難燃剤など）、難燃助剤、および帯電防止剤から選択される通常の添加剤
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を配合することが出来る。あるいは、液晶性ポリエステル以外の重合体を配合して、所定
の特性をさらに付与することができる。
【００６７】
　本発明の液晶性ポリエステル樹脂組成物に、充填材、エポキシ化合物、および他の添加
剤等を配合する方法としては、特に限定されるものではない。例えば、液晶性ポリエステ
ルに固体状の充填材、エポキシ化合物、およびその他の添加剤等を配合するドライブレン
ド法や、液晶性ポリエステル、充填材に液体状のエポキシ化合物、その他の添加剤等を配
合する溶液配合法、また、充填材、エポキシ化合物、およびその他の添加剤を液晶性ポリ
エステルの重合時に添加する方法や、液晶性ポリエステルと充填材、エポキシ化合物、お
よびその他の添加剤を溶融混練する方法などを用いることができ、なかでも溶融混練が好
ましい。溶融混練には公知の方法を用いることができる。たとえば、バンバリーミキサー
、ゴムロール機、ニーダー、単軸もしくは二軸押出機などを用い、液晶性ポリエステルの
融点＋５０℃以下で溶融混練して液晶性ポリエステル樹脂組成物とすることができる。な
かでも二軸押出機が好ましい。
【００６８】
　二軸押出機については、液晶性ポリエステルと充填材との分散性を向上させ、エポキシ
化合物の反応性を向上させるため、ニーディング部を１箇所以上設けていることが好まし
く、２箇所以上設けていることがより好ましい。ニーディング部の設置箇所は、例えば、
充填材をサイドフィーダーから添加する場合、液晶性ポリエステルの可塑化を促進させる
ために、充填材のサイドフィーダーより上流側に１箇所以上、液晶性ポリエステルと充填
材との分散性を向上させるため、サイドフィーダーよりも下流側に１箇所以上の計２箇所
以上設置することが好ましい。
【００６９】
　また、二軸押出機中の水分や混練中に生じた分解物を除去するため、ベント部を設けて
いることが好ましく、２箇所以上設けていることがより好ましい。ベント部の設置箇所は
、例えば、充填材をサイドフィーダーから添加する場合、液晶性ポリエステルの付着水分
を除去するために、充填材を投入するサイドフィーダーより上流側に１箇所以上、溶融混
練時の分解ガス成分、充填材供給時の持ち込み空気を除去するため、サイドフィーダーよ
りも下流側に１箇所以上の計２箇所以上設置することが好ましい。ベント部は、常圧下と
してもよく、減圧下としてもよい。
【００７０】
　二軸押出機については、エポキシ化合物の熱劣化を抑制し、液晶性ポリエステルの末端
基との反応性を向上させるため、最も下流側のベント部をニーディング部の下流側に隣接
させて設け、ニーディング部のシリンダー設定温度をベント部のシリンダー設定温度より
も小さく設定することが好ましい。ニーディング部とベント部のシリンダー設定温度を上
記範囲とすることで、ニーディング部でのせん断発熱によるエポキシ化合物の熱劣化を抑
制しながら、液晶性ポリエステルの末端基とエポキシ化合物との反応を促進させすること
ができるため好ましい。また、ガス発生量の増加の原因となる未反応のエポキシ化合物や
熱分解したエポキシ化合物を液晶性ポリエステル樹脂組成物中に取り込むことなく、ベン
ト部で除去することができるため好ましい。
【００７１】
　混練方法としては、１）液晶性ポリエステル（Ａ）、充填材（Ｂ）、ノボラック型エポ
キシ化合物（Ｃ）、およびその他の添加剤を元込めフィーダーから一括で投入して混練す
る方法（一括混練法）、２）液晶性ポリエステル（Ａ）、ノボラック型エポキシ化合物（
Ｃ）、およびその他の添加剤を元込めフィーダーから投入して混練した後、充填材（Ｂ）
およびその他添加剤をサイドフィーダーから添加して混練する方法（サイドフィード法）
、３）液晶性ポリエステル（Ａ）とエポキシ化合物（Ｃ）、その他の添加剤を高濃度に含
むマスターペレットを作製し、次いで規定の濃度になるようにマスターペレットを液晶性
ポリエステル（Ａ）および充填材（Ｂ）と混練する方法（マスターペレット法）など、ど
の方法を用いてもかまわない。
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【００７２】
　本発明の液晶性ポリエステル樹脂組成物は、射出成形、射出圧縮成形、圧縮成形、押出
成形、ブロー成形、プレス成形、紡糸などの公知の溶融成形を行うことによって、優れた
表面外観（色調）および機械的性質、耐熱性、難燃性を有する成形品に加工することが可
能である。ここでいう成形品としては、射出成形品、押出成形品、プレス成形品、シート
、パイプ、未延伸フィルム、一軸延伸フィルム、二軸延伸フィルムなどの各種フィルム、
未延伸糸、超延伸糸などの各種繊維などが挙げられる。特に加工性の観点から射出成形で
あることが好ましい。
【００７３】
　このようにして得られる液晶性ポリエステル樹脂組成物からなる成形品は、例えば、各
種ギヤー、各種ケース、センサー、ＬＥＤランプ、コネクター、ソケット、抵抗器、リレ
ーケース、リレーベース、リレー用スプール、スイッチ、コイルボビン、コンデンサー、
バリコンケース、光ピックアップ、発振子、各種端子板、変成器、プラグ、プリント配線
板、チューナー、スピーカー、マイクロフォン、ヘッドフォン、小型モーター、磁気ヘッ
ドベース、パワーモジュール、ハウジング、半導体、液晶ディスプレイ部品、ＦＤＤキャ
リッジ、ＦＤＤシャーシ、ＨＤＤ部品、モーターブラッシュホルダー、パラボラアンテナ
、サーマルプロテクター、コンピューター関連部品などに代表される電気・電子部品；Ｖ
ＴＲ部品、テレビ部品、アイロン、ヘアードライヤー、炊飯器部品、電子レンジ部品、音
響部品、オーディオ・レーザーディスク（登録商標）・コンパクトディスクなどの音声機
器部品、照明部品、冷蔵庫部品、エアコン部品、タイプライター部品、ワードプロセッサ
ー部品などに代表される家庭・事務電気製品部品；オフィスコンピューター関連部品、電
話機関連部品、ファクシミリ関連部品、複写機関連部品、洗浄用治具、オイルレス軸受、
船尾軸受、水中軸受などの各種軸受、モーター部品、ライター、タイプライターなどに代
表される機械関連部品、顕微鏡、双眼鏡、カメラ、時計などに代表される光学機器、精密
機械関連部品；オルタネーターターミナル、オルタネーターコネクター、ＩＣレギュレー
ター、ライトディマー用ポテンショメーターベース、排気ガスバルブなどの各種バルブ、
燃料関係・排気系・吸気系各種パイプ、エアーインテークノズルスノーケル、インテーク
マニホールド、燃料ポンプ、エンジン冷却水ジョイント、キャブレターメインボディー、
キャブレタースペーサー、排気ガスセンサー、冷却水センサー、油温センサー、スロット
ルポジションセンサー、クランクシャフトポジションセンサー、エアーフローメーター、
ブレーキバット磨耗センサー、エアコン用サーモスタットベース、エアコン用モーターイ
ンシュレーター、パワーウインド等の車載用モーターインシュレーター、暖房温風フロー
コントロールバルブ、ラジエーターモーター用ブラッシュホルダー、ウォーターポンプイ
ンペラー、タービンベイン、ワイパーモーター関係部品、デュストリビューター、スター
タースィッチ、スターターリレー、トランスミッション用ワイヤーハーネス、ウィンドウ
オッシャーノズル、エアコンパネルスィッチ基板、燃料関係電磁弁用コイル、ヒューズ用
コネクター、ホーンターミナル、電装部品絶縁板、ステップモーターローター、ランプベ
ゼル、ランプソケット、ランプリフレクター、ランプハウジング、ブレーキピストン、ソ
レノイドボビン、エンジンオイルフィルター、点火装置ケースなどに代表される自動車・
車両関連部品などに用いることができる。
【００７４】
　本発明の成形品は、上記各種用途の中でも、耐熱性に優れ熱処理時のふくれの発生を抑
制し、連続成形安定性、低吸水性に優れる点を生かして、小型の電気・電子部品に有用で
あり、例えば、コネクターやリレーケースなどに用いられる。
【実施例】
【００７５】
　以下、実施例により本発明をさらに詳述するが、本発明の骨子は以下の実施例のみに限
定されるものではない。
【００７６】
　各実施例および比較例に用いた液晶性ポリエステル（Ａ）を次に示す。
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【００７７】
　液晶性ポリエステルの組成分析および特性評価は以下の方法により行った。
【００７８】
　（１）液晶性ポリエステルの組成分析
　液晶性ポリエステルの組成分析は、１Ｈ－核磁気共鳴スペクトル（１Ｈ－ＮＭＲ）測定
により実施した。液晶性ポリエステルをＮＭＲ試料管に５０ｍｇ秤量し、溶媒（ペンタフ
ルオロフェノール／１，１，２，２－テトラクロロエタン－ｄ２＝６５／３５（重量比）
混合溶媒）８００μＬに溶解して、ＵＮＩＴＹ　ＩＮＯＶＡ５００型ＮＭＲ装置（バリア
ン社製）を用いて観測周波数５００ＭＨｚ、温度８０℃で１Ｈ－ＮＭＲ測定を実施し、７
～９．５ｐｐｍ付近に観測される各構造単位に由来するピーク面積比から組成を分析した
。
【００７９】
　（２）液晶性ポリエステルの融点（Ｔｍ）測定
　示差走査熱量計ＤＳＣ－７（パーキンエルマー製）により、液晶性ポリエステルを室温
から２０℃／分の昇温条件で測定した際に観測される吸熱ピーク温度（Ｔｍ１）の観測後
、Ｔｍ１＋２０℃の温度で５分間保持した後、２０℃／分の降温条件で室温まで一旦冷却
し、再度２０℃／分の昇温条件で測定した際に観測される吸熱ピーク温度を融点（Ｔｍ）
とした。以下の製造例においては、融点をＴｍと記載する。
【００８０】
　（３）液晶性ポリエステルの溶融粘度測定
　高化式フローテスターＣＦＴ－５００Ｄ（オリフィス０．５φ×１０ｍｍ）（島津製作
所製）を用い、液晶性ポリエステルの融点＋２０℃に設定された高化式フローテスター炉
内で、液晶性ポリエステルを溶融させるため液晶性ポリエステルを装填してから５分間保
持した後に、せん断速度１０００／秒で溶融粘度を測定した。
【００８１】
　製造例１　液晶性ポリエステル樹脂（Ａ－１）
　撹拌翼、留出管を備えた５Ｌの反応容器にｐ－ヒドロキシ安息香酸９３２重量部、４，
４’－ジヒドロキシビフェニル２５１重量部、ハイドロキノン９９重量部、テレフタル酸
２８４重量部、イソフタル酸９０重量部および無水酢酸１２５２重量部（フェノール性水
酸基合計の１．０９当量）を仕込み、窒素ガス雰囲気下で撹拌しながら１４５℃で１時間
反応させた後、ジャケット温度を１４５℃から３５０℃まで４時間で昇温させた。その後
、重合温度を３５０℃に保持し、１．０時間で１．０ｍｍＨｇ（１３３Ｐａ）に減圧し、
更に反応を続け、撹拌に要するトルクが２０ｋｇ・ｃｍに到達したところで重合を完了さ
せた。次に反応容器内を１．０ｋｇ／ｃｍ２（０．１ＭＰａ）に加圧し、直径１０ｍｍの
円形吐出口を１ケ持つ口金を経由してポリマーをストランド状物に吐出し、カッターによ
りペレタイズして液晶性ポリエステル（Ａ－１）を得た。
【００８２】
　この液晶性ポリエステル（Ａ－１）について組成分析を行なったところ、ｐ－ヒドロキ
シ安息香酸由来の構造単位（構造単位（Ｉ））と４，４’－ジヒドロキシビフェニル由来
の構造単位（構造単位（ＩＩ））とハイドロキノン由来の構造単位（構造単位（ＩＩＩ）
）の合計に対するｐ－ヒドロキシ安息香酸由来の構造単位（構造単位（Ｉ））の割合は、
７５モル％であった。４，４’－ジヒドロキシビフェニル由来の構造単位（構造単位（Ｉ
Ｉ））とハイドロキノン由来の構造単位（構造単位（ＩＩＩ））の合計に対する４，４’
－ジヒドロキシビフェニル由来の構造単位（構造単位（ＩＩ））の割合は、６０モル％で
あった。テレフタル酸由来の構造単位（構造単位（ＩＶ））とイソフタル酸由来の構造単
位（構造単位（Ｖ））の合計に対するテレフタル酸由来の構造単位（構造単位（ＩＶ））
の割合は、７６モル％であった。４，４’－ジヒドロキシビフェニル由来の構造単位（構
造単位（ＩＩ））およびハイドロキノン由来の構造単位（構造単位（ＩＩＩ））の合計と
、テレフタル酸由来の構造単位（構造単位（ＩＶ））およびイソフタル酸由来の構造単位
（構造単位（Ｖ））の合計とは、実質的に等モルであった。また、Ｔｍは３３０℃、溶融
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粘度は２８Ｐａ・ｓであった。
【００８３】
　製造例２　液晶性ポリエステル（Ａ－２）
　撹拌翼、留出管を備えた５Ｌの反応容器にｐ－ヒドロキシ安息香酸８７０重量部、４，
４’－ジヒドロキシビフェニル３０２重量部、ハイドロキノン１１９重量部、テレフタル
酸２４７重量部、イソフタル酸２０２重量部および無水酢酸１３０２重量部（フェノール
性水酸基合計の１．０９当量）を仕込み、窒素ガス雰囲気下で撹拌しながら１４５℃で１
時間反応させた後、ジャケット温度を１４５℃から３３０℃まで４時間で昇温させた。そ
の後、重合温度を３３０℃に保持し、１．０時間で１．０ｍｍＨｇ（１３３Ｐａ）に減圧
し、更に反応を続け、撹拌に要するトルクが２０ｋｇ・ｃｍに到達したところで重合を完
了させた。次に反応容器内を１．０ｋｇ／ｃｍ２（０．１ＭＰａ）に加圧し、直径１０ｍ
ｍの円形吐出口を１ケ持つ口金を経由してポリマーをストランド状物に吐出し、カッター
によりペレタイズして液晶性ポリエステル（Ａ－２）を得た。
【００８４】
　この液晶性ポリエステル（Ａ－２）について組成分析を行なったところ、構造単位（Ｉ
）と構造単位（ＩＩ）と構造単位（ＩＩＩ）の合計に対する構造単位（Ｉ）の割合は、７
０モル％であった。構造単位（ＩＩ）と構造単位（ＩＩＩ）の合計に対する構造単位（Ｉ
Ｉ）の割合は、６０モル％であった。構造単位（ＩＶ）と構造単位（Ｖ）の合計に対する
構造単位（ＩＶ）の割合は、５５モル％であった。構造単位（ＩＩ）および構造単位（Ｉ
ＩＩ）の合計と、構造単位（ＩＶ）および構造単位（Ｖ）の合計とは、実質的に等モルで
あった。また、Ｔｍは３１０℃、溶融粘度は３０Ｐａ・ｓであった。
【００８５】
　製造例３　液晶性ポリエステル（Ａ－３）
　撹拌翼、留出管を備えた５Ｌの反応容器にｐ－ヒドロキシ安息香酸９９４重量部、４，
４’－ジヒドロキシビフェニル１２６重量部、テレフタル酸１１２重量部、固有粘度が約
０．６ｄｌ／ｇのポリエチレンテレフタレート２１６重量部および無水酢酸９６０重量部
（フェノール性水酸基合計の１．１０当量）を仕込み、窒素ガス雰囲気下で撹拌しながら
１４５℃で１時間反応させた後、１４５℃から３２０℃まで４時間で昇温させた。その後
、重合温度を３２０℃に保持し、１．０時間で１．０ｍｍＨｇ（１３３Ｐａ）に減圧し、
更に反応を続け、撹拌に要するトルクが２０ｋｇ・ｃｍに到達したところで重合を完了さ
せた。次に反応容器内を１．０ｋｇ／ｃｍ２（０．１ＭＰａ）に加圧し、直径１０ｍｍの
円形吐出口を１ケ持つ口金を経由してポリマーをストランド状物に吐出し、カッターによ
りペレタイズして液晶性ポリエステル（Ａ－３）を得た。
【００８６】
　この液晶性ポリエステル（Ａ－３）について組成分析を行ったところ、構造単位（Ｉ）
の割合が６６．６モル％、構造単位（ＩＩ）の割合が６．３モル％、ポリエチレンテレフ
タレート由来のエチレンジオキシ単位の割合が１０．４モル％、構造単位（ＩＶ）の割合
が１６．７モル％であった。また、Ｔｍは３１３℃、溶融粘度は１３Ｐａ・ｓであった。
【００８７】
　製造例４　液晶性ポリエステル（Ａ－４）
　撹拌翼、留出管を備えた５Ｌの反応容器にｐ－ヒドロキシ安息香酸２５重量部、６－ヒ
ドロキシ－２－ナフトエ酸８１３重量部、４，４’－ジヒドロキシビフェニル４１９重量
部、テレフタル酸３７４重量部および無水酢酸９６５重量部（フェノール性水酸基合計の
１．０５当量）を仕込み、窒素ガス雰囲気下で撹拌しながら１４５℃で１時間反応させた
後、１４５℃から３６０℃まで４時間で昇温させた。その後、重合温度を３６０℃に保持
し、１．０時間で１．０ｍｍＨｇ（１３３Ｐａ）に減圧し、更に反応を続け、撹拌に要す
るトルクが２０ｋｇ・ｃｍに到達したところで重合を完了させた。次に反応容器内を１．
０ｋｇ／ｃｍ２（０．１ＭＰａ）に加圧し、直径１０ｍｍの円形吐出口を１ケ持つ口金を
経由してポリマーをストランド状物に吐出し、カッターによりペレタイズして液晶性ポリ
エステル（Ａ－４）を得た。
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【００８８】
　この液晶性ポリエステル（Ａ－４）について組成分析を行ったところ、構造単位（Ｉ）
の割合が２モル％、６－オキシ－２－ナフタレート単位の割合が４８モル％、構造単位（
ＩＩ）の割合が２５モル％、構造単位（ＩＶ）の割合が２５モル％であった。また、Ｔｍ
は３５０℃、溶融粘度は２５Ｐａ・ｓであった。
【００８９】
　製造例５　液晶性ポリエステル（Ａ－５）
　撹拌翼、留出管を備えた５Ｌの反応容器にｐ－ヒドロキシ安息香酸６２２重量部、４，
４’－ジヒドロキシビフェニル９３重量部、ハイドロキノン５５重量部、テレフタル酸１
１６重量部、２，６－ナフタレンジカルボン酸６５重量部および無水酢酸６２２重量部（
フェノール性水酸基合計の１．００当量）を仕込み、窒素ガス雰囲気下で撹拌しながら１
７０℃で１時間反応させた後、１７０℃から３７０℃まで４時間で昇温させた。その後、
重合温度を３７０℃に保持し１８８ｍｍＨｇ（２５ｋＰａ）まで減圧させた後、２．０時
間で５．０ｍｍＨｇ（６６５Ｐａ）まで減圧し、１時間重合を行った。次に反応容器内を
１．０ｋｇ／ｃｍ２（０．１ＭＰａ）に加圧し、直径１０ｍｍの円形吐出口を１ケ持つ口
金を経由してポリマーをストランド状物に吐出し、カッターによりペレタイズして液晶性
ポリエステル（Ａ－５）を得た。
【００９０】
　この液晶性ポリエステル（Ａ－５）について組成分析を行ったところ、構造単位（Ｉ）
の割合が６９．２モル％、構造単位（ＩＩ）の割合が７．７モル％、構造単位（ＩＩＩ）
の割合が７．７モル％、構造単位（ＩＶ）の割合が１０．８モル％、２，６－ジナフタレ
ート単位の割合が４．６モル％であった。また、Ｔｍは３５０℃、溶融粘度は２７Ｐａ・
ｓであった。
【００９１】
　各実施例および比較例において用いた充填材（Ｂ）を次に示す。
（Ｂ－１）：ガラスミルドファイバー　ＥＰＤＥ－４０Ｍ－１０Ａ（日本電気硝子製）
（Ｂ－２）：マイカ　ＡＢ－２５Ｓ（ヤマグチマイカ製）。
【００９２】
　各実施例および比較例において用いたエポキシ化合物（Ｃ）を次に示す。
（Ｃ－１）：エポキシ当量＝２５３ｇ／当量のノボラック型エポキシ化合物（ＸＤ－１０
００、上記［化４］一般式（ＶＩ）、（ＶＩＩＩ）に相当、日本化薬製）
【００９３】
【化５】

【００９４】
（Ｃ－２）：エポキシ当量＝２９０ｇ／当量のノボラック型エポキシ化合物（ＮＣ－３０
００－Ｈ、上記［化４］一般式（ＶＩ）、（ＶＩＩ）に相当、日本化薬製）
【００９５】
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【化６】

【００９６】
（Ｃ－３）：エポキシ当量＝２１５ｇ／当量のクレゾールノボラック型エポキシ化合物（
エピクロンＮ－６９５、ＤＩＣ製）
（Ｃ－４）：エポキシ当量＝９２５ｇ／当量のビスフェノールＡ型エポキシ化合物（ｊＥ
Ｒ１００４、三菱化学製）
（Ｃ－５）：エポキシ当量＝１７０ｇ／当量のシクロヘキサンジカルボン酸ジグリシジル
（ｊＥＲ１９１Ｐ、三菱化学製）。
【００９７】
　実施例１～１２、比較例１～１０
　サイドフィーダーを備えた東芝機械製ＴＥＭ３５Ｂ型２軸押出機で、各製造例で得られ
た液晶性ポリエステル（Ａ－１）～（Ａ－５）、エポキシ化合物（Ｃ－１）～（Ｃ－５）
を表１に示す配合量で元込めフィーダーから投入し、充填材（Ｂ－１）～（Ｂ－２）を表
１に示す配合量でサイドフィーダーから投入し、ニーディング部、ベント部のシリンダー
設定温度を表１に示す条件とし、その他のシリンダー温度を液晶性ポリエステルの融点＋
１０℃に設定し、溶融混練してペレットとした。得られた液晶性ポリエステル樹脂組成物
のペレットを熱風乾燥後、以下（１）～（３）の評価を行った。結果は表１に示す。
【００９８】
　（１）耐熱性の評価
　各実施例および比較例により得られた液晶性ポリエステル樹脂組成物を、熱風乾燥機を
用いて１５０℃で３時間乾燥した後、ファナックα３０Ｃ射出成形機（ファナック製、ス
クリュー径２８ｍｍ）に供し、シリンダー温度を液晶性ポリエステルの融点＋２０℃、金
型温度を９０℃として、１００ｍｍ長×１２．７ｍｍ幅×０．５ｍｍ厚の棒状試験片を１
００個成形した。得られた成形品を、熱風乾燥機を用いて２６０℃で１０分間熱処理を行
い、表面にふくれが発生した成形品の個数を求めた。ふくれが発生した成形品の数が少な
いほど、耐熱性に優れると評価した。
【００９９】
　（２）連続成形安定性の評価
　各実施例および比較例により得られた液晶性ポリエステル樹脂組成物を、熱風乾燥機を
用いて１５０℃で３時間乾燥した後、ファナックα３０Ｃ射出成形機（ファナック製、ス
クリュー径２８ｍｍ）に供し、シリンダー温度を液晶性ポリエステルの融点＋２０℃、金
型温度を９０℃として、１２７ｍｍ長×１２．７ｍｍ幅×３．２ｍｍ厚の棒状成形品を５
０ショット成形した。その際の各ショットのシリンダーのクッション量（成形品の保圧の
ために成形機シリンダー先端に残す樹脂量であり、シリンダー先端位置（０ｍｍ）からの
スクリュー位置で表す）の５０ショットの標準偏差を測定した。標準偏差が小さくクッシ
ョン量のばらつきが小さいほど、連続成形安定性に優れると評価した。
【０１００】
　（３）低吸水性の評価
　各実施例および比較例により得られた液晶性ポリエステル樹脂組成物を、熱風乾燥機を
用いて１５０℃で３時間乾燥した後、ファナックα３０Ｃ射出成形機（ファナック製、ス
クリュー径２８ｍｍ）に供し、シリンダー温度を液晶性ポリエステルの融点＋２０℃、金
型温度を９０℃として、１２７ｍｍ長×１２．７ｍｍ幅×３．２ｍｍ厚の棒状成形品を成
形した。得られた成形品を温度８５℃、相対湿度８５％の恒温恒湿槽（エスペック製）で
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１５０時間湿熱処理を行い、５個の成形品の湿熱処理前後の重量変化率の平均値を求めた
。湿熱処理前後の重量変化率が小さいほど低吸水性に優れると評価した。
【０１０１】
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【表１】

【０１０２】
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　表１の結果から、本発明の実施形態の液晶性ポリエステル樹脂組成物は、耐熱性に優れ
成形品の熱処理時のふくれの発生を抑制し、優れた連続成形安定性を有し、また低吸水性
に優れていることがわかる。そのため、電気・電子部品用途への使用に適しているといえ
る。
【産業上の利用可能性】
【０１０３】
　本発明の液晶性ポリエステル樹脂組成物は、成形品の熱処理時のふくれの発生が抑制さ
れ、優れた連続成形安定性、低吸水性を有しているため、電気・電子部品などに有用であ
る。
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