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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
（ａ）と（ｂ）の合計を１００重量％として、ポリアリーレンスルフィド樹脂、液晶ポリ
マーおよびポリアミド樹脂から選ばれた少なくとも１種の（ａ）熱可塑性樹脂１０～９０
重量％および（ｂ１）平均粒子径（Ｄ５０）が０．５～７μｍの無機フィラーと（ｂ２）
平均粒子径（Ｄ５０）が７～８０μｍの無機フィラーを配合した（ｂ）無機フィラー９０
～１０重量％を配合してなる樹脂組成物であって、（ｂ）無機フィラーの累積粒度分布曲
線より得られる累積度９５％粒度（Ｄ９５）と累積度５％粒度（Ｄ５）の比（Ｄ９５／Ｄ
５）が３０以上である樹脂組成物。
【請求項２】
（ｂ）無機フィラーの平均粒子径（Ｄ５０）が０．５～８０μｍであることを特徴とする
請求項１記載の樹脂組成物。
【請求項３】
（ｂ）無機フィラーが非繊維状フィラーと繊維状フィラーを併用し、かつ非繊維状フィラ
ーの配合量が、繊維状フィラーの配合量より多いことを特徴とする請求項１または２記載
の樹脂組成物。
【請求項４】
（ｂ）無機フィラーとして平均粒子径（Ｄ５０）が３倍以上異なる少なくとも２種類の無
機フィラーを配合することを特徴とする請求項１～３のいずれか記載の樹脂組成物。
【請求項５】
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２種の（ｂ）無機フィラーの配合量を比較した際に、（ｂ１）平均粒子径（Ｄ５０）が０
．５～７μｍの無機フィラーの配合量が、（ｂ２）平均粒子径（Ｄ５０）が７～８０μｍ
の無機フィラーの配合量より多いことを特徴とする請求項１～４のいずれか記載の樹脂組
成物。
【請求項６】
２種の（ｂ）無機フィラーの配合量を比較した際に、（ｂ１）平均粒子径（Ｄ５０）が０
．５～７μｍの無機フィラーの配合量が、（ｂ２）平均粒子径（Ｄ５０）が７～８０μｍ
の無機フィラーの配合量より少ないことを特徴とする請求項１～４のいずれか記載の樹脂
組成物。
【請求項７】
さらに（ｄ）オレフィン系樹脂を（ａ）および（ｂ）の合計量１００重量部に対して１～
２０重量部添加してなる請求項１～６のいずれか記載の樹脂組成物。
【請求項８】
（ｄ）オレフィン系樹脂が、（ｄ－１）オレフィン系（共）重合体にエポキシ基を有する
単量体成分を導入して得られるオレフィン共重合体、および、（ｄ－２）エチレンと炭素
数３～２０のα－オレフィンとを共重合して得られるエチレン・α－オレフィン系共重合
体の２種の共重合体を主要成分として含有するオレフィン系樹脂であることを特徴とする
請求項７記載の樹脂組成物。
【請求項９】
さらに（ｃ）脂肪酸金属塩、エステル系化合物、アミド基含有化合物、エポキシ系化合物
、およびリン酸エステルから選ばれる少なくとも１種の化合物を（a）および（ｂ）の合
計量１００重量部に対して０．1～１０重量部添加してなる請求項１～８のいずれか記載
の樹脂組成物。
【請求項１０】
請求項１～９のいずれか記載の樹脂組成物を射出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、射出成形が可能で、得られた成形品は、高強度、耐冷熱衝撃性、特性バラツ
キを低減することを可能とした樹脂組成物に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　これまで樹脂化が困難とされていた分野への用途開拓も盛んに試みられ、樹脂に対する
要求性能は、益々多様化すると共に厳しくなる傾向にある。
【０００３】
　近年、デザインの多様化から、成形品の形状の自由度が要求されるようになってきた。
しかし、従来、使用していた金属では成形品の自由度に限界がある。そこで、金属代替の
ため、フィラー強化熱可塑性樹脂で検討が行われている。例えば、熱伝導性、高強度・高
剛性、高温時の寸法精度をはじめとする各用途で必要とされる特性が従来のフィラー強化
熱可塑性樹脂では満足されず、更なる特性向上が要求されるようになってきた。特にパソ
コンのＣＰＵをはじめ、電装制御部品の高出力化、レーザー光の利用時の熱による高温雰
囲気下における機械強度の保持性や温度による特性変化の低減等が求められるようになっ
てきた。特に高温雰囲気下であることから、放熱特性を樹脂に持たせる手法が提案されて
いる。
【０００４】
　例えば、ポリアリーレンスルフィドと非晶性熱可塑性樹脂に金属酸化物を充填する方法
（特許文献１）、圧縮成形し、錠剤化して組成物を得る方法（特許文献２）、また、燃料
電池セパレーター用途について黒鉛粒子の粒径制御による試み（特許文献３）、充填する
フィラーの粒径を制御する方法（特許文献４）が開示されている。
【０００５】
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　しかしながら、特許文献１記載の方法ではガラス転移温度の高い非晶性樹脂を配合する
ことで確かにポリアリーレンスルフィドの課題である低バリ性等改善されるものの特にフ
ィラーを高充填した際に組成物中で空隙率が大きくなり、それにより特性バラツキが大き
くなる可能性がある。また、特許文献２の方法は、確かに高充填樹脂組成物は得られ、フ
ィラー単体に近い特性は得られるものの、単にフィラーを高充填しただけでは、フィラー
の充填密度を上げられないためと思われるが、機械強度が十分とは言えない。
【０００６】
　また、特許文献３は、累積度８０％粒度（Ｄ８０）と累積度２０％粒度（Ｄ２０）の比
（Ｄ８０／Ｄ２０）で表している均斉度が小さい方が良い旨開示されているが、射出成形
による加工を考えた場合、特に流動性が十分ではなく、そのため成形品中に残留歪みが残
るためと思われるが、耐冷熱サイクル性が不十分であり、特許文献４については逆に累積
度９０％粒度（Ｄ９０）と累積度１０％粒度（Ｄ１０）の比（Ｄ９０／Ｄ１０）で表して
いる均斉度が大きい方が良い旨開示されているが、特許文献３に比較し、流動性および耐
冷熱サイクル性は改善傾向にあるものの十分とは言えず、展開が制限される。
【特許文献１】特開２００３－３０１１０７号公報（第２頁、実施例）
【特許文献２】国際公開第０２／９４５２９号パンフレット（第３頁、実施例）
【特許文献３】特開２００１－１２６７４４号公報（第２頁、実施例）
【特許文献４】特開２００５－１４６１２４号公報（第２頁、実施例）
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、上述した従来の問題点を解消し、熱可塑性樹脂の特徴である製品設計自由度
および生産性を保持しつつ、高強度、耐冷熱衝撃性、特性バラツキを低減することを可能
とした樹脂組成物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】
【０００８】
　本発明者らは、上記問題点を解決するために鋭意検討を重ねた結果、本発明に至った。
【０００９】
すなわち本発明は、
（１）（ａ）と（ｂ）の合計を１００重量％として、ポリアリーレンスルフィド樹脂、液
晶ポリマーおよびポリアミド樹脂から選ばれた少なくとも１種の（ａ）熱可塑性樹脂１０
～９０重量％および（ｂ１）平均粒子径（Ｄ５０）が０．５～７μｍの無機フィラーと（
ｂ２）平均粒子径（Ｄ５０）が７～８０μｍの無機フィラーを配合した（ｂ）無機フィラ
ー９０～１０重量％を配合してなる樹脂組成物であって、（ｂ）無機フィラーの累積粒度
分布曲線より得られる累積度９５％粒度（Ｄ９５）と累積度５％粒度（Ｄ５）の比（Ｄ９
５／Ｄ５）が３０以上である樹脂組成物、
（２）（ｂ）無機フィラーの平均粒子径（Ｄ５０）が０．５～８０μｍであることを特徴
とする上記（１）記載の樹脂組成物、
（３）（ｂ）無機フィラーが非繊維状フィラーと繊維状フィラーを併用し、かつ非繊維状
フィラーの配合量が、繊維状フィラーの配合量より多いことを特徴とする上記（１）また
は（２）記載の樹脂組成物、
（４）（ｂ）無機フィラーとして平均粒子径（Ｄ５０）が３倍以上異なる少なくとも２種
類の無機フィラーを配合することを特徴とする（１）～（３）のいずれか記載の樹脂組成
物、
（５）２種の（ｂ）無機フィラーの配合量を比較した際に、（ｂ１）平均粒子径（Ｄ５０
）が０．５～７μｍの無機フィラーの配合量が、（ｂ２）平均粒子径（Ｄ５０）が７～８
０μｍの無機フィラーの配合量より多いことを特徴とする（１）～（４）のいずれか記載
の樹脂組成物、
（６）２種の（ｂ）無機フィラーの配合量を比較した際に、（ｂ１）平均粒子径（Ｄ５０
）が０．５～７μｍの無機フィラーの配合量が、（ｂ２）平均粒子径（Ｄ５０）が７～８
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０μｍの無機フィラーの配合量より少ないことを特徴とする（１）～（４）のいずれか記
載の樹脂組成物、
（７）さらに（ｄ）オレフィン系樹脂を（ａ）および（ｂ）の合計量１００重量部に対し
て１～２０重量部添加してなる（１）～（６）のいずれか記載の樹脂組成物、
（８）（ｄ）オレフィン系樹脂が、（ｄ－１）オレフィン系（共）重合体にエポキシ基を
有する単量体成分を導入して得られるオレフィン共重合体、および、（ｄ－２）エチレン
と炭素数３～２０のα－オレフィンとを共重合して得られるエチレン・α－オレフィン系
共重合体の２種の共重合体を主要成分として含有するオレフィン系樹脂であることを特徴
とする（７）記載の樹脂組成物、
（９）さらに（ｃ）脂肪酸金属塩、エステル系化合物、アミド基含有化合物、エポキシ系
化合物、およびリン酸エステルから選ばれる少なくとも１種の化合物を（a）および（ｂ
）の合計量１００重量部に対して０．1～１０重量部添加してなる上記（１）～（８）の
いずれか記載の樹脂組成物、
（１０）上記（１）～（９）のいずれか記載の樹脂組成物を射出成形してなる成形品であ
る。
【発明の効果】
【００１０】
　本発明は、熱可塑性樹脂の特徴である製品設計自由度および生産性を保持しつつ、高強
度、耐冷熱衝撃性、特性バラツキを低減することが可能となり、高特性領域で安定した特
性が得られることから、電気・電子部品あるいは自動車電装部品などの電気部品用途に特
に有用であり、その他にも種々の広い分野に適用することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１１】
　以下、本発明を詳細に説明する。なお本発明において「重量」とは「質量」を意味する
。
本発明において（ａ）熱可塑性樹脂は、溶融成形加工できる合成樹脂のことである。
【００１２】
　その具体例としては、例えば、非液晶性半芳香族ポリエステル、非液晶性全芳香族ポリ
エステルなどの非液晶性ポリエステル樹脂、液晶ポリマー（液晶性ポリエステル樹脂、液
晶性ポリエステルアミド樹脂など）、ポリカーボネート、脂肪族ポリアミド、脂肪族－芳
香族ポリアミド、全芳香族ポリアミドなどのポリアミド樹脂、ポリオキシメチレン、ポリ
イミド、ポリベンズイミダゾール、ポリケトン、ポリエーテルエーテルケトン、ポリエー
テルケトン、ポリエーテルスルホン、ポリエーテルイミド、ポリフェニレンオキシド、ポ
リスルホン、フェノキシ樹脂、ポリアリーレンスルフィド樹脂、ポリプロピレン、ポリエ
チレン、ポリスチレンなどのオレフィン系重合体、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／プロピレン／非共役ジエン共重合体、エチレン／
アクリル酸エチル共重合体、エチレン／メタクリル酸グリシジル共重合体、エチレン／酢
酸ビニル／メタクリル酸グリシジル共重合体およびエチレン／プロピレン－ｇ－無水マレ
イン酸共重合体、ＡＢＳなどのオレフィン系共重合体、ポリエステルポリエーテルエラス
トマー、ポリエステルポリエステルエラストマー等のエラストマーから選ばれる１種また
は２種以上の混合物が挙げられる（“／”は共重合を表す。以下同じ）。
【００１３】
　上述した熱可塑性樹脂のうち機械的性質、成形性などの点から非液晶性ポリエステル樹
脂、ポリアミド樹脂、液晶性ポリエステル樹脂等の液晶ポリマー、ポリカーボネート、ポ
リアリーレンスルフィド樹脂、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリスチレン、ＡＢＳ、
ポリフェニレンオキシド、フェノキシ樹脂、から選ばれる１種または２種以上の混合物が
好ましく用いられ、なかでもポリアミド樹脂、非液晶性ポリエステル樹脂、液晶性ポリエ
ステル樹脂等の液晶ポリマー、ポリアリーレンスルフィド樹脂が特に好ましく用いられる
。
【００１４】
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　さらに非液晶性半芳香族ポリエステルの具体例としてはポリエチレンテレフタレート、
ポリプロピレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレート、ポリエチレン－２，６－
ナフタレート、ポリブチレンナフタレート、ポリ１，４－シクロヘキサンジメチレンテレ
フタレートおよびポリエチレン－１，２－ビス（フェノキシ）エタン－４，４’－ジカル
ボキシレートなどのほか、ポリエチレンイソフタレート／テレフタレート、ポリブチレン
テレフタレート／イソフタレート、ポリブチレンテレフタレート／デカンジカルボキシレ
ートおよびポリシクロヘキサンジメチレンテレフタレート／イソフタレートなどの共重合
ポリエステル等が挙げられる。上記のうち機械的性質、成形性などの点からポリブチレン
テレフタレート、ポリブチレンナフタレート、ポリ１，４－シクロヘキサンジメチレンテ
レフタレート、ポリエチレン－２，６－ナフタレートおよびポリエチレンテレフタレート
などを好ましく用いることができ、なかでもポリブチレンテレフタレートが好ましい。
【００１５】
　また、ポリアミド樹脂の具体例としては、例えば環状ラクタムの開環重合物、アミノカ
ルボン酸の重縮合物、ジカルボン酸とジアミンとの重縮合物などが挙げられ、具体的には
ナイロン６、ナイロン４・６、ナイロン６・６、ナイロン６・１０、ナイロン６・１２、
ナイロン１１、ナイロン１２などの脂肪族ポリアミド、ポリ（メタキシレンアジパミド）
、ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ポリ（ヘキサメチレンイソフタルアミド）
、ポリノナンメチレンテレフタルアミド、ポリ（テトラメチレンイソフタルアミド）、ポ
リ（メチルペンタメチレンテレフタルアミド）などの脂肪族－芳香族ポリアミド、および
これらの共重合体が挙げられ、共重合体として例えばナイロン６／ポリ（ヘキサメチレン
テレフタルアミド）、ナイロン６・６／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイ
ロン６／ナイロン６・６／ポリ（ヘキサメチレンイソフタルアミド）、ポリ（ヘキサメチ
レンイソフタルアミド）／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイロン６／ポリ
（ヘキサメチレンイソフタルアミド）／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイ
ロン１２／ポリ（ヘキサメチレンテレフタラミド）、ポリ（メチルペンタメチレンテレフ
タルアミド）／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）などを挙げることができる。な
お、共重合の形態としてはランダム、ブロックいずれでもよいが、ランダムが好ましい。
上述したポリアミド樹脂のうち機械的性質、成形性などの点からナイロン６、ナイロン６
・６、ナイロン１２、ナイロン４・６、ポリノナンメチレンテレフタルアミド、ナイロン
６／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイロン６・６／ポリ（ヘキサメチレン
テレフタルアミド）、ナイロン６／ナイロン６・６／ポリ（ヘキサメチレンイソフタルア
ミド）、ポリ（ヘキサメチレンイソフタルアミド）／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルア
ミド）、ナイロン６／ポリ（ヘキサメチレンイソフタルアミド）／ポリ（ヘキサメチレン
テレフタルアミド）、ナイロン１２／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイロ
ン６／ナイロン６・６／ポリ（ヘキサメチレンイソフタルアミド）、ポリ（メチルペンタ
メチレンテレフタルアミド）／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）などのポリアミ
ド樹脂を好ましく用いることができ、なかでも耐熱性の観点から、ナイロン４・６、ある
いは、ポリノナンメチレンテレフタルアミド、ナイロン６／ポリ（ヘキサメチレンテレフ
タルアミド）、ナイロン６・６／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイロン６
／ナイロン６・６／ポリ（ヘキサメチレンイソフタルアミド）、ポリ（ヘキサメチレンイ
ソフタルアミド）／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイロン６／ポリ（ヘキ
サメチレンイソフタルアミド）／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイロン１
２／ポリ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）、ナイロン６／ナイロン６・６／ポリ（ヘ
キサメチレンイソフタルアミド）、ポリ（メチルペンタメチレンテレフタルアミド）／ポ
リ（ヘキサメチレンテレフタルアミド）等の半芳香族ナイロンが好ましい。
【００１６】
　本発明に用いられるポリアミド樹脂は、流動性、特性バラツキの低減（フィラーの良分
散性）の観点から、好ましくはサンプル濃度０．０１ｇ／ｍｌの９８％濃硫酸溶液中、２
５℃で測定した相対粘度が２．０～４．０の高分子量ポリアミド樹脂であり、より好まし
くはその相対粘度が２．０～３．０のものである。
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【００１７】
　また、液晶ポリマーの代表例としては、異方性溶融相を形成し得る樹脂であり、エステ
ル結合を有するものが好ましい。例えば芳香族オキシカルボニル単位、芳香族ジオキシ単
位、芳香族および／または脂肪族ジカルボニル単位、アルキレンジオキシ単位などから選
ばれた構造単位からなり、かつ異方性溶融相を形成する液晶性ポリエステル樹脂、あるい
は、上記構造単位と芳香族イミノカルボニル単位、芳香族ジイミノ単位、芳香族イミノオ
キシ単位などから選ばれた構造単位からなり、かつ異方性溶融相を形成する液晶性ポリエ
ステルアミド樹脂などが挙げられ、具体的には、ｐ－ヒドロキシ安息香酸および６－ヒド
ロキシ－２－ナフトエ酸から生成した構造単位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロ
キシ安息香酸から生成した構造単位、６－ヒドロキシ－２－ナフトエ酸から生成した構造
単位、芳香族ジヒドロキシ化合物および／または芳香族ジカルボン酸から生成した構造単
位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロキシ安息香酸から生成した構造単位、４，４
’－ジヒドロキシビフェニルから生成した構造単位、テレフタル酸、イソフタル酸等の芳
香族ジカルボン酸および／またはアジピン酸、セバシン酸等の脂肪族ジカルボン酸から生
成した構造単位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロキシ安息香酸から生成した構造
単位、エチレングリコールから生成した構造単位、テレフタル酸から生成した構造単位か
らなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロキシ安息香酸から生成した構造単位、エチレング
リコールから生成した構造単位、４，４’－ジヒドロキシビフェニルから生成した構造単
位、テレフタル酸から生成した構造単位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロキシ安
息香酸から生成した構造単位、エチレングリコールから生成した構造単位、テレフタル酸
およびイソフタル酸から生成した構造単位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロキシ
安息香酸から生成した構造単位、ハイドロキノンから生成した構造単位、４，４’－ジヒ
ドロキシビフェニルから生成した構造単位、テレフタル酸およびイソフタル酸から生成し
た構造単位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロキシ安息香酸から生成した構造単位
、エチレングリコールから生成した構造単位、芳香族ジヒドロキシ化合物から生成した構
造単位、テレフタル酸、イソフタル酸、２，６－ナフタレンジカルボン酸などの芳香族ジ
カルボン酸から生成した構造単位からなる液晶性ポリエステルなど、また液晶性ポリエス
テルアミド樹脂としては、芳香族オキシカルボニル単位、芳香族ジオキシ単位、芳香族お
よび／または脂肪族ジカルボニル単位、アルキレンジオキシ単位などから選ばれた構造単
位以外にさらにｐ－アミノフェノールから生成したｐ－イミノフェノキシ単位を含有した
異方性溶融相を形成するポリエステルアミドである。
【００１８】
　上述した液晶性ポリマーのうち、液晶性ポリエステル樹脂が好ましく、機械的性質、成
形性などの点からｐ－ヒドロキシ安息香酸および６－ヒドロキシ－２－ナフトエ酸から生
成した構造単位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－ヒドロキシ安息香酸から生成した構造
単位、エチレングリコールから生成した構造単位、４，４’－ジヒドロキシビフェニルか
ら生成した構造単位、テレフタル酸から生成した構造単位からなる液晶性ポリエステル、
ｐ－ヒドロキシ安息香酸から生成した構造単位、４，４’－ジヒドロキシビフェニルから
生成した構造単位、ハイドロキノンから生成した構造単位、テレフタル酸、イソフタル酸
、２，６－ナフタレンジカルボン酸などの芳香族ジカルボン酸から生成した構造単位から
なる液晶性ポリエステルが好ましく用いられ、なかでもｐ－ヒドロキシ安息香酸および６
－ヒドロキシ－２－ナフトエ酸から生成した構造単位からなる液晶性ポリエステル、ｐ－
ヒドロキシ安息香酸から生成した構造単位、４，４’－ジヒドロキシビフェニル、ハイド
ロキノン等の芳香族ジヒドロキシ化合物から生成した構造単位、テレフタル酸およびイソ
フタル酸などの芳香族ジカルボン酸から生成した構造単位の液晶性ポリエステル、ｐ－ヒ
ドロキシ安息香酸から生成した構造単位、エチレングリコールから生成した構造単位、テ
レフタル酸などの芳香族ジカルボン酸から生成した構造単位の液晶性ポリエステルが特に
好ましく用いられる。
【００１９】
　本発明に使用する液晶性ポリエステル樹脂は、成形時の歪みによる不良を抑制するため
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、溶融粘度は０．５～８０Pa・sが好ましく、特に１～５０Pa・sがより好ましい。また、
流動性がより優れた組成物を得ようとする場合には、溶融粘度を４０Pa・s以下とするこ
とが好ましい。
【００２０】
　なお、この溶融粘度は融点（Ｔｍ）＋１０℃の条件で、ずり速度１，０００（１／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。
【００２１】
　ここで、融点（Ｔｍ）とは示差熱量測定において、重合を完了したポリマーを室温から
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、Ｔ
ｍ1 ＋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た
後、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（Ｔｍ2 ）を指
す。
【００２２】
　ポリアリーレンスルフィド樹脂の代表例としては、ポリフェニレンスルフィド（以下、
ＰＰＳと略す場合もある）、ポリフェニレンスルフィドスルホン、ポリフェニレンスルフ
ィドケトン、これらのランダム共重合体、ブロック共重合体およびそれらの混合物などが
挙げられ、中でもポリフェニレンスルフィドが特に好ましく使用される。かかるポリフェ
ニレンスルフィドは、下記構造式で示される繰り返し単位を好ましくは７０モル％以上、
より好ましくは９０モル％以上含む重合体であり、上記繰り返し単位が７０モル％以上の
場合には、耐熱性が優れる点で好ましい。
【００２３】

【化１】

【００２４】
　また、かかるポリフェニレンスルフィド樹脂は、その繰り返し単位の３０モル％以下を
、下記の構造式を有する繰り返し単位などで構成することが可能であり、ランダム共重合
体、ブロック共重合体であってもよく、それらの混合物であってもよい。
【００２５】
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【化２】

【００２６】
　かかるポリアリーレンスルフィド樹脂は、通常公知の方法、つまり特公昭４５－３３６
８号公報に記載される比較的分子量の小さな重合体を得る方法あるいは特公昭５２－１２
２４０号公報や特開昭６１－７３３２号公報に記載される比較的分子量の大きな重合体を
得る方法などによって製造することができる。
【００２７】
　本発明においては、上記のようにして得られたポリアリーレンスルフィド樹脂を、空気
中加熱による架橋／高分子量化、窒素などの不活性ガス雰囲気下あるいは減圧下での熱処
理、有機溶媒、熱水、酸水溶液などによる洗浄、酸無水物、アミン、イソシアネート、官
能基含有ジスルフィド化合物などの官能基含有化合物による活性化などの種々の処理を施
した上で使用することも、もちろん可能である。
【００２８】
　ポリアリーレンスルフィド樹脂を加熱により架橋／高分子量化する場合の具体的方法と
しては、空気、酸素などの酸化性ガス雰囲気下あるいは前記酸化性ガスと窒素、アルゴン
などの不活性ガスとの混合ガス雰囲気下で、加熱容器中で所定の温度において希望する溶
融粘度が得られるまで加熱を行う方法を例示することができる。この場合の加熱処理温度
としては、好ましくは１５０～２８０℃、より好ましくは２００～２７０℃の範囲が選択
して使用され、処理時間としては、好ましくは０．５～１００時間、より好ましくは２～
５０時間の範囲が選択されるが、この両者をコントロールすることによって、目標とする
粘度レベルを得ることができる。かかる加熱処理の装置は、通常の熱風乾燥機でもまた回
転式あるいは撹拌翼付の加熱装置であってもよいが、効率良く、しかもより均一に処理す
る場合は、回転式あるいは撹拌翼付の加熱装置を用いるのがより好ましい。
【００２９】
　ポリアリーレンスルフィド樹脂を窒素などの不活性ガス雰囲気下あるいは減圧下で熱処
理する場合の具体的方法としては、窒素などの不活性ガス雰囲気下あるいは減圧（好まし
くは７，０００Ｎｍ－２以下）下で、加熱処理温度１５０～２８０℃、好ましくは２００
～２７０℃、加熱時間０．５～１００時間、好ましくは２～５０時間の条件で加熱処理す
る方法を例示することができる。かかる加熱処理の装置は、通常の熱風乾燥機でもまた回
転式あるいは撹拌翼付の加熱装置であってもよいが、効率よくしかもより均一に処理する
場合は、回転式あるいは撹拌翼付の加熱装置を用いるのがより好ましい。
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【００３０】
　ポリアリーレンスルフィド樹脂を有機溶媒で洗浄する場合に、洗浄に用いる有機溶媒と
しては、ポリアリーレンスルフィド樹脂を分解する作用などを有しないものであれば特に
制限はなく使用することができる。例えばＮ－メチルピロリドン、ジメチルホルムアミド
、ジメチルアセトアミドなどの含窒素極性溶媒、ジメチルスルホキシド、ジメチルスルホ
ンなどのスルホキシド・スルホン系溶媒、アセトン、メチルエチルケトン、ジエチルケト
ン、アセトフェノンなどのケトン系溶媒、ジメチルエーテル、ジプロピルエーテル、テト
ラヒドロフランなどのエーテル系溶媒、クロロホルム、塩化メチレン、トリクロロエチレ
ン、２塩化エチレン、ジクロロエタン、テトラクロロエタン、クロロベンゼンなどのハロ
ゲン系溶媒、メタノール、エタノール、プロパノール、ブタノール、ペンタノール、エチ
レングリコール、プロピレングリコール、フェノール、クレゾール、ポリエチレングリコ
ールなどのアルコール・フェノール系溶媒、およびベンゼン、トルエン、キシレンなどの
芳香族炭化水素系溶媒などが使用される。これらの有機溶媒のなかでも、特にＮ－メチル
ピロリドン、アセトン、ジメチルホルムアミドおよびクロロホルムなどが好ましく使用さ
れる。また、これらの有機溶媒は、１種類または２種類以上の混合で使用される。
【００３１】
　かかる有機溶媒による洗浄の具体的方法としては、有機溶媒中にポリアリーレンスルフ
ィド樹脂を浸漬せしめるなどの方法があり、必要により適宜撹拌または加熱することも可
能である。有機溶媒でポリアリーレンスルフィド樹脂を洗浄する際の洗浄温度については
特に制限はなく、常温～３００℃程度の任意の温度が選択できる。洗浄温度が高くなるほ
ど洗浄効率が高くなる傾向があるが、通常は常温～１５０℃の洗浄温度で十分な効果が得
られる。なお、有機溶媒洗浄を施されたポリアリーレンスルフィド樹脂は、残留している
有機溶媒を除去するため、水または温水で数回洗浄することが好ましい。上記水洗浄の温
度は５０～９０℃であることが好ましく、６０～８０℃であることが好ましい。
【００３２】
　ポリアリーレンスルフィド樹脂を熱水で処理する場合の具体的方法としては、以下の方
法を例示することができる。すなわち、熱水洗浄によるポリアリーレンスルフィド樹脂の
好ましい化学的変性の効果を発現するために、使用する水は蒸留水あるいは脱イオン水で
あることが好ましい。熱水処理の操作は、通常、所定量の水に所定量のポリアリーレンス
ルフィド樹脂を投入し、常圧であるいは圧力容器内で加熱、撹拌することにより行われる
。ポリアリーレンスルフィド樹脂と水との割合は、水の多い方がよく、好ましくは水１リ
ットルに対し、ポリアリーレンスルフィド樹脂２００ｇ以下の浴比で使用される。
【００３３】
　ポリアリーレンスルフィド樹脂を酸処理する場合の具体的方法としては、以下の方法を
例示することができる。すなわち、酸または酸の水溶液にポリアリーレンスルフィド樹脂
を浸漬せしめるなどの方法があり、必要により適宜撹拌または加熱することも可能である
。用いられる酸としては、ポリアリーレンスルフィド樹脂を分解する作用を有しないもの
であれば特に制限はなく、ギ酸、酢酸、プロピオン酸、酪酸などの脂肪族飽和モノカルボ
ン酸、クロロ酢酸、ジクロロ酢酸などのハロ置換脂肪族飽和カルボン酸、アクリル酸、ク
ロトン酸などの脂肪族不飽和モノカルボン酸、安息香酸、サリチル酸などの芳香族カルボ
ン酸、シュウ酸、マロン酸、コハク酸、フタル酸、フマル酸などのジカルボン酸、および
硫酸、リン酸、塩酸、炭酸、珪酸などの無機酸性化合物などが用いられる。これらの酸の
なかでも、特に酢酸、塩酸がより好ましく用いられる。酸処理を施されたポリアリーレン
スルフィド樹脂は、残留している酸または塩などを除去するため、水で数回洗浄すること
が好ましい。上記水洗浄の温度は５０～９０℃であることが好ましく、６０～８０℃であ
ることが好ましい。また、洗浄に用いる水は、酸処理によるポリアリーレンスルフィド樹
脂の好ましい化学的変性の効果を損なわない意味で、蒸留水または脱イオン水であること
が好ましい。
【００３４】
　本発明で用いられるポリアリーレンスルフィド樹脂の溶融粘度は、成形時の成形品の歪
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みを低減し、かつ得られた樹脂組成物に組成ムラ（特性バラツキ）をなくすために３００
℃、剪断速度１０００／秒の条件下で８０Ｐａ・ｓ以下であることが好ましく、５０Ｐａ
・ｓ以下がより好ましく、３０Ｐａ・ｓ以下であることが更に好ましい。溶融粘度の下限
については特に制限はないが、５Ｐａ・ｓ以上であることが好ましい。また溶融粘度の異
なる２種以上のポリアリーレンサルファイド樹脂を併用して用いてもよい。
【００３５】
　なお、ポリアリーレンサルファイド樹脂の溶融粘度は、キャピログラフ（東洋精機（株
）社製）装置を用い、ダイス長１０ｍｍ、ダイス孔直径０．５～１．０ｍｍの条件により
測定することができる。
【００３６】
  本発明に用いる（ｂ）無機フィラーとしては、繊維状もしくは、非繊維状（板状、鱗片
状、粒状、不定形状、破砕品など）のフィラーが挙げられ、具体的には例えば、繊維状フ
ィラーとしてガラス繊維、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、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、チタン酸バリウムストロ
ンチウムウィスカー、ほう酸アルミニウムウィスカー、窒化ケイ素ウィスカー、酸化亜鉛
ウィスカー等が挙げられ、ガラス繊維あるいは炭素繊維の種類は、一般に樹脂の強化用に
用いるものなら特に限定はなく、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、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。また、上記フィラーはエ
チレン／酢酸ビニル共重合体などの熱可塑性樹脂、エポキシ樹脂などの熱硬化性樹脂、シ
ラン化合物、チタネート系化合物、アルミ系化合物で被覆あるいは集束されていてもよい
。
【００３７】
　非繊維状フィラーとしてマイカ、タルク、カオリン、シリカ、炭酸カルシウム、ガラス
ビーズ、ガラスフレーク、ガラスマイクロバルーン、クレー、二硫化モリブデン、ワラス
テナイト、ポリリン酸カルシウム、グラファイト、金属粉、金属フレーク、金属リボン、
金属酸化物（アルミナ、酸化亜鉛、酸化チタン等）、カーボン粉末、黒鉛、カーボンフレ
ーク、鱗片状カーボン、ナノカーボンチューブなどが挙げられる。また、金属粉、金属フ
レーク、金属リボンの金属種の具体例としては銀、ニッケル、銅、亜鉛、アルミニウム、
ステンレス、鉄、黄銅、クロム、錫などが例示できる。
【００３８】
　非繊維状フィラーについても可能なものは、エチレン／酢酸ビニル共重合体などの熱可
塑性樹脂、エポキシ樹脂などの熱硬化性樹脂、シラン化合物、チタネート系化合物、アル
ミ系化合物などの表面処理剤で表面処理を施されていてもよい。
【００３９】
　また、例えば、高い放熱性が必要な用途には、高熱伝導性フィラーが好ましく用いられ
、具体的には、金属粉、金属フレーク、金属リボン、金属繊維、金属酸化物（アルミナ、
酸化亜鉛等）、カーボン粉末、黒鉛、ＰＡＮ系あるいはピッチ系炭素繊維、カーボンフレ
ーク、鱗片状カーボン、カーボンナノチューブ、窒化ホウ素、窒化アルミ、窒化珪素、炭
化珪素などが挙げられる。
【００４０】
　ここで、上記金属粉、金属フレークおよび金属リボンの金属種の具体例としては、銀、
ニッケル、銅、亜鉛、アルミニウム、ステンレス、鉄、黄銅、クロムおよび錫などを例示
することができる。
【００４１】
　上記金属酸化物の具体例としては、ＳｎＯ２（アンチモンドープ）、Ｉｎ２Ｏ３（アン
チモンドープ）およびＺｎＯ（アルミニウムドープ）などを例示することができ、これら
はチタネート系、アルミ系およびシラン系などの表面処理剤で表面処理を施されていても
よい。
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【００４２】
　上記カーボン粉末は、その原料および製造法から、アセチレンブラック、ガスブラック
、オイルブラック、ナフタリンブラック、サーマルブラック、ファーネスブラック、ラン
プブラック、チャンネルブラック、ロールブラックおよびディスクブラックなどに分類さ
れる。本発明で用いることのできるカーボン粉末は、その原料および製造法については特
に限定されないが、なかでもアセチレンブラックおよびファーネスブラックが特に好適に
用いられる。また、カーボン粉末としては、その粒子径、表面積、ＤＢＰ（ジブチルフタ
レート）吸油量および灰分などの特性の異なる種々のカーボン粉末が製造され、市販され
ている。本発明で用いることのできるカーボン粉末は、これら特性については特に制限は
ないが、強度および電気伝導度のバランスの点から、一次粒径の平均粒径が５００ｎｍ以
下、特に５～１００ｎｍ、さらには１０～７０ｎｍの範囲にあることが好ましい。また、
表面積（ＢＥＴ法）が１０ｍ2／ｇ以上、さらには３０ｍ2／ｇ以上の範囲にあることが好
ましい。さらに、ＤＢＰ給油量が５０ｍｌ／１００ｇ以上、特に１００ｍｌ／１００ｇ以
上の範囲にあることが好ましい。さらにまた、灰分が０．５％以下、特に０．３％以下の
範囲にあることが好ましい。
【００４３】
　かかるカーボン粉末は、チタネート系、アルミ系およびシラン系などの表面処理剤で表
面処理を施されていてもよい。また、樹脂との溶融混練作業性を向上させるために造粒さ
れたものを用いることも可能である。
【００４４】
　本発明においては強度と流動性の高位でのバランスのため、繊維状と非繊維状を２種以
上併用することが好ましい。具体的には、（イ）黒鉛とアルミナ、炭素繊維、ガラス繊維
、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、ほう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酸化亜鉛ウィスカーから選択される一種以上の組み
合わせ、あるいは（ロ）アルミナと炭素繊維、ガラス繊維、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、ほう酸アルミニウムウィスカーおよび窒化ケイ素ウィス
カーから選択される一種以上の組み合わせ、あるいは（ハ）黒鉛と炭素繊維と、酸化亜鉛
ウィスカーおよび／または非繊維状フィラーから選択される一種以上の組み合わせが挙げ
られる。
【００４５】
　本発明において（ａ）熱可塑性樹脂と（ｂ）フィラーとの比率は、用いるフィラーの特
性を発揮し、かつ溶融加工性とのバランスの点から、配合される（ａ）熱可塑性樹脂と（
ｂ）無機フィラーの合計量１００重量％に対して（ａ）熱可塑性樹脂１０～９０重量％、
（ｂ）無機フィラー９０～１０重量％であり、好ましくは（ａ）熱可塑性樹脂１５～７０
重量％、（ｂ）無機フィラー８５～３５重量％、より好ましくは、（ａ）熱可塑性樹脂２
０～４０重量％、（ｂ）無機フィラー８０～６０重量％が好ましい。
【００４６】
　また、繊維状フィラーと非繊維状フィラーを併用する場合は、成形流動性、機械強度の
バランスの点から、繊維状フィラーに対して非繊維状フィラーの方が多いことが好ましく
、具体的には、２重量％以上多いことが好ましく、５重量％以上多いことがより好ましい
。
【００４７】
　本発明の特徴として用いる（ｂ）無機フィラーにおいてフィラー間の空隙率を低下させ
、より密に充填することで流動性と機械強度を高位でバランス化させるため、特に温度変
化での成形品歪みによる割れを抑制するため、粒径が広い範囲に亘って分布していること
、特にフィラー間の空隙率が低下し、より密に充填せしめるには、無機フィラーの粒径分
布において大きい粒径と小さい粒径の粒径比が大きいことが好ましく、具体的にはレーザ
ー光回折法（無機フィラーが非繊維状フィラーの場合）と組成物を灰化し、走査型電子顕
微鏡観察によって測定（無機フィラーが繊維状フィラーの場合）された累積粒度分布曲線
より得られる累積度９５％粒度（Ｄ９５）と累積度５％粒度（Ｄ５）の比（Ｄ９５／Ｄ５
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）が３０以上であることが必須であり、好ましくは、３３以上、さらには３５以上である
。上限としては特に限定しないが、生産性等を考慮すると５００である。
【００４８】
　さらに個々のフィラー特性を細密充填化により、最大限に発揮させるため、レーザー光
回折法（非繊維状フィラー）および組成物を灰化し、走査型電子顕微鏡観察（繊維状フィ
ラー）によって得られた（ｂ）無機フィラーの平均粒子径（Ｄ５０）が０．５～８０μｍ
であることが好ましく、３～７０μｍがより好ましく、５～６０μｍがさらに好ましい。
【００４９】
　本発明で用いるフィラーを上記のような粒度分布にするには、例えば平均粒径や粒径分
布の異なるフィラーを２種以上併用したり、篩い分け等により粒度毎に分画したものを、
所望の粒度分布になるよう混合する方法、粒径分布の異なるフィラーを２種以上併用する
方法などが採用できる。
【００５０】
　本発明の特徴として用いる（ｂ）無機フィラーにおいて、上記のような粒度分布にする
手法として（ｂ）無機フィラーとして平均粒子径（Ｄ５０）が３倍以上異なる少なくとも
２種以上の無機フィラーを配合することが好ましく、３．５倍以上異なることがより好ま
しく、４倍以上異なることがさらに好ましい。
【００５１】
　本発明の特徴として用いる（ｂ）無機フィラーにおいて、上記のような粒度分布にする
手法として少なくとも（ｂ１）平均粒子径（Ｄ５０）が０．５～７μｍの無機フィラーと
（ｂ２）平均粒子径（Ｄ５０）が７～８０μｍの無機フィラーの２種以上を配合すること
が好ましく、（ｂ１）無機フィラーの平均粒子径（Ｄ５０）が１～４μｍと、（ｂ２）無
機フィラーの平均粒子径（Ｄ５０）が８～７０μｍの２種以上を配合することがより好ま
しく、（ｂ１）無機フィラーの平均粒子径（Ｄ５０）が２～５μｍと、（ｂ２）無機フィ
ラーの平均粒子径（Ｄ５０）が９～６０μｍの２種以上を配合することがさらに好ましい
。
【００５２】
　また、配合量の多い２種の（ｂ）無機フィラーの配合量を比較した際に、平均粒子径（
Ｄ５０）の小さい無機フィラーの配合量が、平均粒子径（Ｄ５０）の大きい無機フィラー
の配合量より多いことが機械強度、成形品充填密度バラツキの点から好ましく、具体的に
は、２重量％以上多いことが好ましく、５重量％以上多いことがより好ましい。また、配
合量の多い２種の（ｂ）無機フィラーの配合量を比較した際に、平均粒子径（Ｄ５０）の
大きい無機フィラーの配合量が、平均粒子径（Ｄ５０）の小さい無機フィラーの配合量よ
り多いことが薄肉の成形品を製造する際の樹脂組成物の流動性の点から好ましく、具体的
には、２重量％以上多いことが好ましく、５重量％以上多いことがより好ましい。
【００５３】
　なお、上記粒度分布は、無機フィラーが非繊維状無機フィラーの場合は、レーザ回折式
粒度分布測定装置により測定される各粒子径区間における粒子量（％）をプロットした曲
線により示されるものであり、累積粒度分布曲線は、その粒子径以下の粒子量（％）を累
積した曲線であり、特定の粒子径以下の粒子量が全体の何％であるかを表わすものである
。
【００５４】
　レーザー光回折法による測定は、水または溶剤等の分散可能な液体を分散媒として濃度
１００ppmでレーザ回折式粒度分布測定装置（例えば島津製作所社製レーザ回折式粒度分
布測定装置ＳＡＬＤ－３１００）を用いて測定する。
【００５５】
　無機フィラーが繊維状無機フィラーの場合の粒径、粒度分布は、樹脂組成物を灰化した
物を１００ｍｇ採取し、走査型電子顕微鏡（日立製作所製Ｓ２１００Ａ）を用いて観察、
１００００倍で写真撮影し、ランダムに５００本サンプリングし、各繊維（粒子）の最長
部の長さを粒子径として算出し、各粒子径区間における粒子量（％）をプロットし、その
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累積した分布曲線より、Ｄ９５とＤ５０およびＤ５として算出する。
【００５６】
　非繊維状フィラーと繊維状フィラーを両方配合している場合は、配合する前の非繊維状
フィラーのレーザー光回折法により得られる分布曲線、電子顕微鏡で観察した分布曲線を
配合比率でかけあわせた分布曲線から、非繊維状フィラーと繊維状フィラーの分布を複合
した場合のＤ９５とＤ５０およびＤ５を求める。
【００５７】
　また、本発明には、フィラー界面の接合性および加工時の流動改良性付与の観点から、
以下の（ｃ）脂肪酸金属塩、エステル系化合物、アミド基含有化合物、エポキシ系化合物
、リン酸エステルを添加することが好ましい。このような添加剤としては、ステアリン酸
ナトリウム、ステアリン酸カルシウム、ステアリン酸マグネシウム、ステアリン酸カリウ
ム、ステアリン酸リチウム、ステアリン酸亜鉛、ステアリン酸バリウム、ステアリン酸ア
ルミニウム、モンタン酸ナトリウム、モンタン酸カルシウム、モンタン酸マグネシウム、
モンタン酸カリウム、モンタン酸リチウム、モンタン酸亜鉛、モンタン酸バリウム、モン
タン酸アルミニウムなどの脂肪酸金属塩、およびその誘導体、ステアリン酸メチル、ステ
アリン酸ステアレートなどの、ステアリン酸エステル、ミリスチン酸ミリスチルなどのミ
リスチン酸エステル、モンタン酸エステル、メタクリル酸ベヘニルなどのメタクリル酸エ
ステル、ペンタエリスリトールモノステアレート、２－エチルヘキサン酸セチル、ヤシ脂
肪酸メチル、ラウリン酸メチル、ミリスチン酸イソプロピル、ミリスチン酸オクチルドデ
シル、ステアリン酸ブチル、ステアリン酸２－エチルヘキシル、ステアリン酸イソトリデ
シル、カプリン酸メチル、ミリスチン酸メチル、オレイン酸メチル、オレイン酸オクチル
、オレイン酸ラウリル、オレイン酸オレイル、オレイン酸２－エチルヘキシル、オレイン
酸デシル、オレイン酸オクチドデシル、オレイン酸イソブチルなどの脂肪酸の一価アルコ
ールエステルおよびその誘導体、フタル酸ジステアリル、トリメリット酸ジステアリル、
アジピン酸ジメチル、アジピン酸ジオレイル、アジピン酸エステル、フタル酸ジトリデシ
ル、アジピン酸ジイソブチル、アジピン酸ジイソデシル、アジピン酸ジブチルグリコール
、フタル酸２－エチルヘキシル、フタル酸ジイソノニル、フタル酸ジデシル、トリメリッ
ト酸トリ２－エチルヘキシル、トリメリット酸トリイソデシルなどの多塩基酸の脂肪酸エ
ステル、ステアリン酸モノグリセライド、パルミチン酸・ステアリン酸モノグリセライド
、ステアリン酸モノ・ジグリセライド、ステアリン酸・オレイン酸・モノ・ジグリセライ
ド、ベヘニン酸モノグリセライドなどのグリセリンの脂肪酸エステルおよびそれらの誘導
体、ソルビタントリステアレート、ソルビタンモノステアレート、ソルビタンモノステア
レート、ソルビタンジステアレート、ソルビタンモノパルミテート、ソルビタンモノステ
アレート、ポリエチレングリコールモノステアレート、ポリエチレングリコールジステア
レート、ポリプロピレングリコールモノステアレート、ペンタエリスリトールモノステア
レート、ソルビタンモノラウレート、ソルビタントリオレート、ソルビタンモノオレート
、ソルビタンセキスオレート、ソルビタンモノラウレート、ポリオキシメチレンソルビタ
ンモノラウレート、ポリオキシメチレンソルビタンモノパルミネート、ポリオキシメチレ
ンソルビタンモノステアレート、ポリオキシメチレンソルビタンモノオレート、ポリオキ
シメチレンソルビタンテトラオレート、ポリエチレングリコール、ポリエチレングリコー
ルモノラウレート、ポリエチレングリコールモノオレート、ポリオキシエチレンビスフェ
ノールＡラウリン酸エステル、ペンタエリスリトール、ペンタエリスリトールモノオレー
ト等の多価アルコールの脂肪酸エステル、およびそれらの誘導体、エチレンビスステアリ
ルアミド、エチレンビスオレイルアミド、ステアリルエルカミドなどのアミド基含有化合
物、ノボラックフェニール型、ビスフェノール型単官能および多官能エポキシ系化合物、
トリフェニルホスフェートなどの芳香族リン酸エステル、芳香族縮合リン酸エステルなど
のリン酸エステルが挙げられる。
【００５８】
　特にリン酸エステルについては、リン酸のモノエステル、ジエステル、トリエステル、
テトラエステルから選ばれ、好ましくは、下記式（１）で表されるものが挙げられる。
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【００５９】
【化３】

【００６０】
　まず前記式（１）で表されるリン酸エステルの構造について説明する。前記式（１）の
式中ｎは０以上の整数であり、好ましくは０～１０、特に好ましくは０～５である。上限
は分散性の点から４０以下が好ましい。
【００６１】
　またｋ、ｍは、それぞれ０以上２以下の整数であり、かつｋ＋ｍは、０以上２以下の整
数であるが、好ましくはｋ、ｍはそれぞれ０以上１以下の整数、特に好ましくはｋ、ｍは
それぞれ１である。
【００６２】
　また前記式（１）の式中、Ｒ1～Ｒ8は同一または相異なる水素または炭素数１～５のア
ルキル基を表す。ここで炭素数１～５のアルキル基の具体例としては、メチル基、エチル
基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブ
チル基、ｔｅｒｔ－ペンチル基、などが挙げられるが、水素、メチル基、エチル基が好ま
しく、とりわけ水素が好ましい。
【００６３】
　またＡｒ１、Ａｒ２、Ａｒ３、Ａｒ４は同一または相異なる芳香族基あるいはハロゲン
を含有しない有機残基で置換された芳香族基を表す。かかる芳香族基としては、ベンゼン
骨格、ナフタレン骨格、インデン骨格、アントラセン骨格を有する芳香族基が挙げられ、
なかでもベンゼン骨格、あるいはナフタレン骨格を有するものが好ましい。これらはハロ
ゲンを含有しない有機残基（好ましくは炭素数１～８の有機残基）で置換されていてもよ
く、置換基の数にも特に制限はないが、１～３個であることが好ましい。具体例としては
、フェニル基、トリル基、キシリル基、クメニル基、メシチル基、ナフチル基、インデニ
ル基、アントリル基などの芳香族基が挙げられるが、フェニル基、トリル基、キシリル基
、クメニル基、ナフチル基が好ましく、特にフェニル基、トリル基、キシリル基が好まし
い。
【００６４】
　またＹは直接結合、Ｏ、Ｓ、ＳＯ２、Ｃ（ＣＨ３）２、ＣＨ２、ＣＨＰｈを表し、Ｐｈ
はフェニル基を表す。
【００６５】
　このようなリン酸エステルの具体例としては、大八化学社製ＰＸ－２００、ＰＸ－２０
１、ＰＸ－１３０、ＣＲ－７３３Ｓ、ＴＰＰ、ＣＲ－７４１、ＣＲ－７４７、ＴＣＰ、Ｔ
ＸＰ、ＣＤＰから選ばれる１種または２種以上が使用することができ、中でも好ましくは
ＰＸ－２００、ＴＰＰ、ＣＲ－７３３Ｓ、ＣＲ－７４１、ＣＲ－７４７から選ばれる１種
または２種以上、特に好ましくはＰＸ－２００、ＣＲ－７３３Ｓ、ＣＲ－７４１を使用す
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ることができるが、最も好ましくはＰＸ－２００である。
【００６６】
　本発明においてリン酸エステルのいずれか１種、または２種以上の混合物であってもよ
い。このような添加剤の添加量は、（ａ）熱可塑性樹脂と（ｂ）無機フィラーの合計量１
００重量部に対し、０．１～１０重量部、好ましくは０．１～８重量部、より好ましくは
０．３～６重量部の範囲が選択される。
【００６７】
　（ｃ）脂肪酸金属塩、エステル系化合物、アミド基含有化合物、エポキシ系化合物、リ
ン酸エステルの添加量が本発明の範囲より多すぎる場合、得られた成形品表面にブリード
アウトしてくると共に、それによって熱可塑性樹脂とフィラー界面の剥離を引き起こし、
機械物性が低下する傾向にある。
【００６８】
　本発明で用いる（ｄ－１）エポキシ基含有オレフィン共重合体は、オレフィン系（共）
重合体にエポキシ基を有する単量体成分を導入して得られるオレフィン共重合体である。
【００６９】
　オレフィン系（共）重合体にエポキシ基を有する単量体成分を導入するための官能基含
有成分の例としては、アクリル酸グリシジル、メタクリル酸グリシジル、エタクリル酸グ
リシジル、イタコン酸グリシジル、シトラコン酸グリシジルなどのエポキシ基を含有する
単量体が挙げられる。
【００７０】
　これらエポキシ基含有成分を導入する方法は特に制限なく、前述の如きα－オレフィン
などとともに共重合せしめたり、オレフィン（共）重合体にラジカル開始剤を用いてグラ
フト導入するなどの方法を用いることができる。
【００７１】
　エポキシ基を含有する単量体成分の導入量はエポキシ基含有オレフィン系共重合体全体
に対して０．００１～４０モル％、好ましくは０．０１～３５モル％の範囲内であるのが
適当である。
【００７２】
　本発明で特に有用な（ｄ－１）エポキシ基含有オレフィン共重合体としては、α－オレ
フィンとα、β－不飽和カルボン酸のグリシジルエステルを必須共重合成分とするオレフ
ィン系共重合体が好ましく挙げられる。上記α－オレフィンとしては、エチレンが好まし
く挙げられる。また、これら共重合体にはさらに、アクリル酸、アクリル酸メチル、アク
リル酸エチル、アクリル酸ブチル、メタクリル酸、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エ
チル、メタクリル酸ブチルなどのα，β－不飽和カルボン酸およびそのアルキルエステル
等を共重合することも可能である。
【００７３】
　本発明においては特にα－オレフィンとα，β－不飽和カルボン酸のグリシジルエステ
ルを必須成分とするオレフィン系共重合体の使用が好ましく、中でも、α－オレフィン６
０～９９重量％とα，β－不飽和カルボン酸のグリシジルエステル１～４０重量％を必須
共重合成分とするオレフィン系共重合体が特に好ましい。
【００７４】
　上記α，β－不飽和カルボン酸のグリシジルエステルとしては、
【００７５】
【化４】
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【００７６】
（Ｒは水素原子または低級アルキル基を示す）で示される化合物であり、具体的にはアク
リル酸グリシジル、メタクリル酸グリシジルおよびエタクリル酸グリシジルなどが挙げら
れるが、中でもメタクリル酸グリシジルが好ましく使用される。　α－オレフィンとα，
β－不飽和カルボン酸のグリシジルエステルを必須共重合成分とするオレフィン系共重合
体の具体例としては、エチレン／プロピレン－ｇ－メタクリル酸グリシジル共重合体（”
ｇ”はグラフトを表す、以下同じ）、エチレン／ブテン－１－ｇ－メタクリル酸グリシジ
ル共重合体、エチレン／アクリル酸グリシジル共重合体、エチレン／メタクリル酸グリシ
ジル共重合体、エチレン／アクリル酸メチル／メタクリル酸グリシジル共重合体、エチレ
ン／メタクリル酸メチル／メタクリル酸グリシジル共重合体が挙げられる。中でも、エチ
レン／メタクリル酸グリシジル共重合体、エチレン／アクリル酸メチル／メタクリル酸グ
リシジル共重合体、エチレン／メタクリル酸メチル／メタクリル酸グリシジル共重合体が
好ましく用いられる。
【００７７】
　また、本発明で特に有用な（ｄ－２）エチレンと炭素数３～２０のα－オレフィンから
なるエチレン・α－オレフィン系共重合体は、エチレンおよび炭素数３～２０を有する少
なくとも１種以上のα－オレフィンを構成成分とする共重合体である。上記の炭素数３～
２０のα－オレフィンとして、具体的にはプロピレン、１－ブテン、１－ペンテン、１－
ヘキセン、１－ヘプテン、１－オクテン、１－ノネン、１－デセン、１－ウンデセン、１
－ドデセン、１－トリデセン、１－テトラデセン、１－ペンタデセン、１－ヘキサデセン
、１－ヘプタデセン、１－オクタデセン、１－ノナデセン、１－エイコセン、３－メチル
－１－ブテン、３－メチル－１－ペンテン、３－エチル－１－ペンテン、４－メチル－１
－ペンテン、４－メチル－１－ヘキセン、４，４－ジメチル－１－ヘキセン、　４，４－
ジメチル－１－ペンテン、４－エチル－１－ヘキセン、３－エチル－１－ヘキセン、９－
メチル－１－デセン、１１－メチル－１－ドデセン、１２－エチル－１－テトラデセンお
よびこれらの組み合わせが挙げられる。これらα－オレフィンの中でも炭素数６から１２
であるα－オレフィンを用いた共重合体が機械強度の向上、改質効果の一層の向上が見ら
れるためより好ましい。
【００７８】
　本発明の（ｄ）オレフィン系樹脂のメルトフローレート（以下ＭＦＲと略す。：ＡＳＴ
Ｍ　Ｄ　１２３８、１９０℃、２１６０ｇ荷重）は０．０１～７０ｇ／１０分であること
が好ましく、さらに好ましくは０．０３～６０ｇ／１０分である。ＭＦＲが０．０１ｇ／
１０分未満の場合は流動性が悪く、７０ｇ／１０分を超える場合は成形品の形状によって
は衝撃強度が低くなる場合もあるので注意が必要である。
【００７９】
　本発明の（ｄ）オレフィン系樹脂の密度は８００～８７０ｋｇ／ｍ３が好ましい。密度
が８７０ｋｇ／ｍ３を越えると低温靭性が発現し難く、８００ｋｇ／ｍ３未満ではハンド
リング性が低下するため好ましくない。
【００８０】
　（ｄ）オレフィン系樹脂の添加量は、（ａ）熱可塑性樹脂と（ｂ）無機フィラーの合計
量１００重量部に対し、１～２０重量部、好ましくは２～１５重量部、より好ましくは３
～１０重量部の範囲が選択される。オレフィン系樹脂が１重量％より小さすぎると柔軟性
及び耐衝撃性の改良効果が得にくく、逆に、２０重量％より多すぎると熱可塑性樹脂本来
の熱安定性が損なわれるばかりでなく、溶融混練時の増粘が大きくなり、射出成形性が損
なわれる傾向が生じるため、好ましくない。
【００８１】
　更に、本発明においては、上記の如く（ｄ－１）エポキシ基含有オレフィン系共重合体
と（ｄ－２）エチレン・α－オレフィン系共重合体を併用して用いることが必要であり、
その併用割合は、両者の合計に対し、（ｄ－１）成分が５～６０重量％、（ｄ－２）成分
が９５～４０重量％であり、好ましくは（ｄ－１）成分が１０～５０重量％、（ｄ－２）
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成分が９０～５０重量％であり、更に好ましくは（ｄ－１）成分が１０～４０重量％、（
ｄ－２）成分が９０～６０重量％である。（ｄ－１）成分が、５重量％より小さすぎると
熱可塑性樹脂への分散性がが得られにくい傾向にあり、また、６０重量％より多すぎると
溶融混練時の増粘が大きくなる傾向にある。
【００８２】
　本発明における樹脂組成物には、本発明の効果を損なわない範囲で他の成分、例えば酸
化防止剤や耐熱安定剤（ヒンダードフェノール系、ヒドロキノン系、ホスファイト系およ
びこれらの置換体等）、耐候剤（レゾルシノール系、サリシレート系、ベンゾトリアゾー
ル系、ベンゾフェノン系、ヒンダードアミン系等）、離型剤及び滑剤（モンタン酸及びそ
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、
各種ビスアミド、ビス尿素及びポリエチレンワックス等）、顔料（硫化カドミウム、フタ
ロシアニン、着色用カーボンブラック等）、染料（ニグロシン等）、結晶核剤（タルク、
シリカ、カオリン、クレー等）、可塑剤（ｐ－オキシ安息香酸オクチル、Ｎ－ブチルベン
ゼンスルホンアミド等）、帯電防止剤（アルキルサルフェート型アニオン系帯電防止剤、
４級アンモニウム塩型カチオン系帯電防止剤、ポリオキシエチレンソルビタンモノステア
レートのような非イオン系帯電防止剤、ベタイン系両性帯電防止剤等）、難燃剤（例えば
、赤燐、燐酸エステル、メラミンシアヌレート、水酸化マグネシウム、水酸化アルミニウ
ム等の水酸化物、ポリリン酸アンモニウム、臭素化ポリスチレン、臭素化ポリフェニレン
エーテル、臭素化ポリカーボネート、臭素化エポキシ樹脂あるいはこれらの臭素系難燃剤
と三酸化アンチモンとの組み合わせ等）、他の重合体を添加することができる。　本発明
の樹脂組成物は、通常公知の方法で製造される。例えば、（ａ）成分、（ｂ）成分中およ
び、（ｃ）成分および（ｄ）成分などのその他の必要な添加剤を予備混合して、またはせ
ずに押出機などに供給して十分溶融混練することにより調製される。また、（ｂ）フィラ
ーを添加する場合、特に繊維状フィラーの繊維の折損を抑制するために好ましくは、（ａ
）成分、（ｄ）成分およびその他必要な添加剤を押出機の元から投入し、（ｂ）および（
ｃ）成分をサイドフィーダーを用いて、押出機へ供給することにより調整される。
【００８３】
　樹脂組成物を製造するに際し、例えば“ユニメルト”（Ｒ）タイプのスクリューを備え
た単軸押出機、二軸、三軸押出機およびニーダタイプの混練機などを用いて１８０～３５
０℃で溶融混練して組成物とすることができる。
【００８４】
　また、（ｄ）オレフィン系樹脂を添加する場合、例えば、単軸、二軸、三軸押出機、お
よびニーダタイプの混練機などを用いて１８０～３５０℃で溶融混練して組成物とするこ
とができるが、（ｄ）オレフィン系樹脂の分散をより細かくするには、せん断力を比較的
強くした方が好ましい。具体的には、ニーディング部を２箇所以上有する２軸押出機を使
用して、混合時の樹脂温度が（ａ）熱可塑性樹脂の融解ピーク温度＋１０～７０℃となる
ように混練する方法が得られた組成物の冷熱サイクルによるウエルド強度保持の点から好
ましい。　また、フィラーを多量に添加する場合、例えば配合量が（ａ）１００重量部に
対して１５０重量部を越える（ｂ）無機フィラーを配合するフィラー高充填樹脂組成物を
得る方法として、例えば、特開平８－１６６３号公報の如く、押出機のヘッド部分をはず
して押し出し、粗粉砕、均一ブレンド化する方法、あるいは、原料を圧縮成形して錠剤化
する方法が挙げられる。特に原料を圧縮成形して錠剤化する方法が、得られた組成物の品
質安定性の点から好ましい。
【００８５】
　本発明の樹脂組成物の成形方法は、通常の成形方法（射出成形、プレス成形、インジェ
クションプレス成形など）により、溶融成形することが可能であるが、なかでも量産性の
点から射出成形、インジェクションプレス成形が好ましい。
【００８６】
　本発明の樹脂組成物は、高放熱用途、金属代替用途、セラミック代替用途、電磁波シー
ルド用途、高精度部品（低寸法変化）、高導電用途等に有用であり、具体的には、各種ケ
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ース、ギヤーケース、ＬＥＤパッケージおよびＬＥＤランプ関連部品、コネクター、リレ
ーケース、スイッチ、バリコンケース、光ピックアップレンズホルダー、光ピックアップ
スライドベース、ランプリフレクター、各種端子板、変成器、プリント配線板、液晶パネ
ル枠、パワーモジュールおよびそのハウジング、プラスチック磁石、半導体、液晶ディス
プレー部品、投影機等のランプカバー、ＦＤＤキャリッジ、ＦＤＤシャーシ、アクチュエ
ーター、シャーシ等のＨＤＤ部品、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；ＶＴＲ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・デ
ジタルビデオ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、印字ヘッドまわりおよび転写ロール等のプリンター・複写機関
連部品、洗浄用治具、モーター部品、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、Ｉ
Ｃ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、モーターコア封止材、
インシュレーター用部材、パワーシートギアハウジング、エアコン用サーモスタットベー
ス、エアコンパネルスィッチ基板、ホーンターミナル、電装部品絶縁板、ランプハウジン
グ、点火装置ケース、空気圧センサー、ヒューズ用コネクター、車速センサーなどの自動
車・車両関連部品、パソコンハウジング、携帯電話ハウジング、携帯電話基地局のアンテ
ナケース、その他情報通信分野においてチップアンテナ、無線ＬＡＮ用アンテナ、ＥＴＣ
（エレクトロリックトールコレクションシステム）用、衛星通信などのアンテナおよびそ
の他の各種用途で有用に用いられ、特に小型精密化による製品設計自由度および成形品の
急激な温度変化による成形品クラック発生の抑制、かつ機械強度、特性バラツキ低減に優
れることから、特に成形品の形状自由度が要求され、金属代替が熱望されている自動車部
品用途、電気・電子部品用途、熱機器部品用途等に有用である。
【実施例】
【００８７】
　以下、実施例を挙げて本発明を詳細に説明するが、本発明の骨子は以下の実施例にのみ
限定されるものではない。
【００８８】
　参考例１　熱可塑性樹脂
  ＰＡ（ポリアミド樹脂）；ヘキサメチレンジアミン－アジピン酸の等モル塩１２重量％
（３６０ｇ）、ヘキサメチレンジアミン－イソフタル酸を２５重量％（７５０ｇ）、ヘキ
サメチレンジアミン－テレフタル酸を６２重量％（１８６０ｇ）の混合水溶液（固形原料
濃度６０重量％）を加圧重合缶に仕込み、攪拌下に昇温し、水蒸気圧３．４３ＭＰａで３
．５時間反応させた後反応混合物を重合缶下部吐出口から吐出、回収した。ここで得られ
たポリアミドプレポリマの硫酸溶液相対粘度（１％濃度）は１．４５であった。このもの
を真空下２２０℃／１０時間固相重合することにより、相対粘度２．４、３１２℃のポリ
アミドを得た。
【００８９】
　ＬＣＰ（液晶ポリマー）：攪拌翼、留出管を備えた５Ｌの反応容器にｐ－ヒドロキシ安
息香酸８７０ｇ（６．３００モル）、４，４’－ジヒドロキシビフェニル３２７ｇ（１．
８９０モル）、ハイドロキノン８９ｇ（０．８１０モル）、テレフタル酸２９２ｇ（１．
７５５モル）、イソフタル酸１５７ｇ（０．９４５モル）および無水酢酸１３６７ｇ（フ
ェノール性水酸基合計の１．０３当量）を仕込み、窒素ガス雰囲気下で攪拌しながら１４
５℃で２時間反応させた後、３２０℃まで４時間で昇温した。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９０分間反応を
続け、トルクが１５ｋｇｃｍに到達したところで重縮合を完了させた。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た。
【００９０】
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　この液晶性ポリエステルはｐ－オキシベンゾエート単位がｐ－オキシベンゾエート単位
、４，４’－ジオキシビフェニル単位および１，４－ジオキシベンゼン単位の合計に対し
て７０モル％、４，４’－ジオキシビフェニル単位が４，４’－ジオキシビフェニル単位
および１，４－ジオキシベンゼン単位の合計に対して７０モル％、テレフタレート単位が
テレフタレート単位およびイソフタレート単位の合計に対して６５モル％からなり、Ｔｍ
（液晶性ポリエステルの融点）は３１４℃であり、高化式フローテスターを用い、温度３
２４℃、剪断速度１，０００／秒で測定した溶融粘度が１５Ｐａ・ｓであった。
【００９１】
　なお、融点（Ｔｍ）は示差熱量測定において、ポリマーを室温から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た後、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（Ｔｍ2）とした。
【００９２】
　ＰＰＳ（ポリフェニレンスルフィド）：調整撹拌機付きオートクレーブに硫化ナトリウ
ム９水塩６．００５ｋｇ（２５モル）、酢酸ナトリウム０．１１ｋｇ（１．３５モル）お
よびＮ－メチル－２－ピロリドン（ＮＭＰ）５ｋｇを仕込み、窒素を通じながら徐々に２
０５℃まで昇温し、水３．６リットルを留出した。次に反応容器を１８０℃に冷却後、１
，４－ジクロロベンゼン３．７５６ｋｇ（２５．５５モル）ならびにＮＭＰ３．７ｋｇを
加えて、窒素下に密閉し、２７０℃まで昇温後、２７０℃で２．５時間反応した。冷却後
、反応生成物を温水で５回洗浄し、次に１００℃に加熱されＮＭＰ１０ｋｇ中に投入して
、約１時間攪拌し続けたのち、濾過し、さらに熱湯で数回洗浄した。これを９０℃に加熱
されたｐＨ４の酢酸水溶液２５リットル中に投入し、約１時間攪拌し続けたのち、濾過し
、濾液のｐＨが７になるまで約９０℃のイオン交換水で洗浄後、８０℃で２４時間減圧乾
燥して、乾燥ＰＰＳを得た。キャピログラフ（東洋精機（株）社製）装置を用いて、孔直
径１．０ｍｍ×長さ１０ｍｍのオリフィスを使用し、樹脂温３１０℃、剪断速度１０００
／秒の条件で測定すると、ＰＰＳの溶融粘度は２７０Ｐａ・ｓであった。
【００９３】
　ＰＢＴ（ポリブチレンテレフタレート）：１１００Ｓ（東レ社製）
【００９４】
　参考例２　無機フィラー
ＡＬ－１（アルミナ）：ＡＬ－３２Ｂ（住友化学社製）平均粒子径（Ｄ５０）２．９μｍ
ＡＬ－２（アルミナ）：ＡＬ－３３（住友化学社製）平均粒子径（Ｄ５０）１１．５μｍ
ＣＦＷ－１（グラファイト）：ＣＦＷ－５０Ａ（中越黒鉛社製）平均粒子径（Ｄ５０）４
８μｍ
ＣＦＷ－２（グラファイト）：ＢＦ－５Ａ（中越黒鉛社製）平均粒子径（Ｄ５０）５μｍ
ＢＴ－１（チタン酸バリウム）：ＢＴ－０５（堺化学工業社製）平均粒子径（Ｄ５０）０
．９μｍ
ＢＴ－２（チタン酸バリウム）：ＢＴ－０１（堺化学工業社製）平均粒子径（Ｄ５０）０
．２μｍ
ＣＦ（炭素繊維）：ＭＬＤ３００（東レ社製）繊維状フィラー、繊維径７μｍ、平均繊維
長（Ｄ５０）１５０μｍ
ＧＦ（ガラス繊維）：ＪＡＦＴ５２３（オーウェンス・コーニング社製）チョップドスト
ランドガラス繊維、繊維径１０μｍ、平均繊維長（Ｄ５０）３０００μｍ
【００９５】
　参考例３　添加剤
ＨＷＥ（モンタン酸エステルワックス）：“リコワックス”Ｅ（クラリアントジャパン社
製）
ＰＸ（芳香族縮合リン酸エステル）：ＰＸ－２００（大八化学工業社製、CAS No. 139189
-30-3）融点９５℃
ＥＰ（ビスフェノールＡ型エポキシ化合物）：“ＪＥＲ”１００４（ジャパンエポキシレ
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ジン社製）  
【００９６】
　参考例４　オレフィン系樹脂
オレフィン－１：エチレン／グリシジルメタクリレート＝８８／１２重量％共重合体　Ｍ
ＦＲ＝３ｇ／１０分
オレフィン－２：エチレン／１－ブテン共重合体　密度８６４Ｋｇ／ｍ３　ＭＦＲ＝３．
５ｇ／１０分
【００９７】
　実施例１～１３、 比較例１～１０
　参考例１の熱可塑性樹脂、参考例２の無機フィラーおよび参考例３の添加剤をリボンブ
レンダーで表１に示す量でブレンドし、３ホールストランドダイヘッド付きＰＣＭ３０（
２軸押出機；池貝鉄工社製、ニーディング１箇所）にて表１に示す樹脂温度でスクリュー
回転数１５０rpmで溶融混練を行い、ペレットを得た。ついで１３０℃の熱風乾燥機で５
時間乾燥した後、後述する評価を行った。
【００９８】
　実施例１４
　参考例１の熱可塑性樹脂、参考例２の無機フィラーをリボンブレンダーで表２に示す量
でブレンドし、３ホールストランドダイヘッド付きＰＣＭ３０（２軸押出機；池貝鉄工社
製、ニーディング１箇所）にて表２に示す樹脂温度でスクリュー回転数１５０rpmで溶融
混練を行い、ペレットを得た。ついで１３０℃の熱風乾燥機で５時間乾燥した後、後述す
る評価を行った。
【００９９】
　実施例１５～１８
　参考例１の熱可塑性樹脂、参考例２の無機フィラーおよび参考例４のオレフィン系樹脂
をリボンブレンダーで表３に示す量でブレンドし、３ホールストランドダイヘッド付きＴ
ＥＸ３０（２軸押出機；日本製鋼所社製、ニーディング２箇所）にて表３に示す樹脂温度
でスクリュー回転数２００ｒｐｍで溶融混練を行い、ペレットを得た。ついで１３０℃の
熱風乾燥機で５時間乾燥した後、後述する評価を行った。
【０１００】
　（１）フィラー累積頻度分布
　射出成形機ＵＨ１０００（８０ｔ）（日精樹脂工業社製）を用い、表１の樹脂温度、金
型温度の温度条件で、７０ｍｍ長×７０ｍｍ幅×１ｍｍ厚（フィンゲート）の成形品を作
成し、突き出しピン側を表側として反ゲート側左側隅を１ｃｍ×１ｃｍで切り出し、るつ
ぼに入れて５５０℃×８時間電気炉で焼成する。その後、フィラー約０．０５ｇを水５０
ｃｃにいれて撹拌し、さらにスポイトで、予め１００ｃｃに“マイペット”（花王社製）
２，３滴いれた界面活性剤希薄溶液を数滴（泡が立たない程度）いれ、超音波洗浄機で分
散させた後、島津製作所社製レーザ回折式粒度分布測定装置ＳＡＬＤ－３１００を用いて
各粒子径区間における粒子量（％）をプロットし、その累積した分布曲線より、Ｄ９５と
Ｄ５０およびＤ５を求めた。なお、繊維状フィラーが複合されているものに関しては、灰
化した物を１００ｍｇ採取し、走査型電子顕微鏡（日立製作所製Ｓ２１００Ａ）を用いて
観察、１００００倍で写真撮影し、ランダムに５００本サンプリングし、各繊維（粒子）
の最長部の長さを粒子径として算出し、各粒子径区間における粒子量（％）をプロットし
、その累積した分布曲線より、Ｄ９５とＤ５０およびＤ５として算出し、非繊維状フィラ
ーの分布曲線と配合比率でかけあわせた分布曲線から、非繊維状フィラーと繊維状フィラ
ーを複合した場合のＤ９５とＤ５０およびＤ５を求めた。
【０１０１】
　（２）引張強度
　射出成形機ＵＨ１０００（日精樹脂工業社製）を用いて表１に示す樹脂温度、金型温度
でＡＳＴＭ　１号ダンベル型試験片を作成し、ＡＳＴＭ　Ｄ６３８に準拠して評価した。
【０１０２】
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　（３）冷熱衝撃
　射出成形機ＵＨ１０００（日精樹脂工業社製）を用いて表１に示す樹脂温度、金型温度
で中心部に２ｍｍφ×１０ｍｍ長の金属ピンをインサートした５０×５０×３ｍｍ厚の角
形試験片（フィルムゲート）を５０個作成し、冷熱衝撃器（ＥＳＰＥＣ社製ＴＳＡ－７０
Ｌ）にて冷熱衝撃試験を行った。
【０１０３】
　なお、試験条件は、常温（２３℃）→５分で降温→－４０℃で３０分保持→５分で昇温
→１３０℃で３０分保持を１サイクルとして、５０サイクルと１００サイクル時の成形品
樹脂部にクラックが発生した個数を測定した。
【０１０４】
　（４）充填密度
　射出成形機ＵＨ１０００（日精樹脂工業社製）を用いて表１に示す樹脂温度、金型温度
で７０ｍｍ×７０ｍｍ×３ｍｍ厚の角形試験片を作成し、アルキメデス法により、密度測
定を行った。１００枚評価を行い、その密度の最大値と最小値の差を算出し、その値を密
度バラツキとした（数値が大きいほど密度バラツキが大きい）。
【０１０５】
　（５）薄肉流動依存率
　射出成形機ＵＨ１０００（日精樹脂工業社製）を用いて表２に示す樹脂温度、金型温度
で幅１０ｍｍ、厚さ０．５ｍｍと厚さ０．３ｍｍの棒流動長測定金型で射出速度１００ｍ
ｍ／ｓ、圧力９８ＭＰａで短冊状成形品を各２０個作成した。次いで得られた成形品の流
動末端までの長さを測定し、平均値をそれぞれ０．５ｍｍ厚流動長、０．３ｍｍ厚流動長
とした。下記式（ａ）により０．３ｍｍ厚流動長を０．５ｍｍ厚流動長で除し、薄肉流動
依存率を求めた（数値が大きいほど成形品厚みによる流動性低下が小さく、薄肉流動依存
性に優れる）。
薄肉流動依存率＝０．３ｍｍ厚流動長÷０．５ｍｍ厚流動長×１００・・・（ａ）
【０１０６】
　（６）ウエルド疲労強度保持率
　射出成形機ＵＨ１０００（日精樹脂工業社製）を用いて表３に示す樹脂温度、金型温度
で、中央部が樹脂会合（ウエルド）部になるように成形品両端にゲートが形成されたＪＩ
Ｓ４号引張試験用成形品を５０個作成し、この成形品２５個についてＡＳＴＭ　Ｄ７９０
に準拠し、曲げ強度の測定を行った。測定した曲げ強度をウエルド強度とした。
【０１０７】
　また、上記成形品の残り２５個について成形品両端を治具により固定し、冷熱衝撃器（
ＥＳＰＥＣ社製ＴＳＡ－７０Ｌ）にて冷熱処理を行った。
なお、試験条件は、常温（２３℃）→５分で降温→－４０℃で３０分保持→５分で昇温→
１３０℃で３０分保持を１サイクルとして、１００サイクル冷熱処理を行った。この成形
品２５個について、ＡＳＴＭ　Ｄ７９０に準拠し、曲げ強度の測定を行った。測定した強
度を熱処理後ウエルド強度とした。下記式（ｂ）により、熱処理後ウエルド強度をウエル
ド強度で除し、ウエルド疲労強度保持率を求めた（数値が大きいほど、熱処理による疲労
が少なく、ウエルド疲労強度に優れる）。
ウエルド疲労強度保持率＝熱処理後ウエルド強度÷ウエルド強度×１００・・・（ｂ）
【０１０８】
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【表１】

【０１０９】



(23) JP 5256716 B2 2013.8.7

10

20

30

40

50

【表２】

【０１１０】
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【表３】

【０１１１】
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　表１～表３の結果から明らかなように本発明の樹脂組成物から得られた成形品は、高強
度、耐冷熱衝撃性で、成形品間の特性バラツキが小さく、特性安定性に優れることがわか
る。このことから、これら強度、耐冷熱衝撃性およびその特性の信頼性が特に必要とされ
る自動車用電装部品関連および電気・電子部品関連、特に筐体、モーターなどの用いる碍
子などに有用である。
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