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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
繊維強化樹脂成形体の表面の一部に、熱可塑性樹脂フィルムを有する積層樹脂成形体であ
って、積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムは、任意の２箇所の厚みをそれぞれＴＡ、
ＴＢ（ＴＡ＜ＴＢ）とすると、ＴＡ／ＴＢ≦０．８となる部分を有し、かつ、積層樹脂成
形体の熱可塑性樹脂フィルムの昇温結晶化熱量が１０J／ｇ以上であり、積層樹脂成形体
の熱可塑性樹脂フィルムの表面の算術平均粗さが０．２μｍ以下であることを特徴とする
積層樹脂成形体。
【請求項２】
前記積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムが積層フィルムであり、積層フィルムの少な
くとも一層が結晶化パラメータΔＴｃｇが３５℃以下であるポリエステル層である請求項
１に記載の積層樹脂成形体。
【請求項３】
線膨張係数が７．０×１０－５（／Ｋ）以下である請求項１または２に記載の積層樹脂成
形体。
【請求項４】
前記積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムの表面の光沢度が８０～２００である請求項
１～３のいずれかに記載の積層樹脂成形体。
【請求項５】
繊維強化樹脂成形体が、繊維長０．１～１０ｍｍの繊維を、繊維強化樹脂成形体の全量１
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００質量％において、１０～６０質量％含有する請求項１～４のいずれかに記載の積層樹
脂成形体。
【請求項６】
前記熱可塑性樹脂フィルム上に、さらに印刷層、トップコート層をこの順に有する請求項
１～５のいずれかに記載の積層樹脂成形体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、繊維強化樹脂成形体の表面性を改善した積層樹脂成形体に関するものである
。
【背景技術】
【０００２】
　近年、樹脂成形体はさまざまな分野で利用されており、特にガラス繊維や炭素繊維など
で強化された樹脂は、軽量かつ高強度という特性から、スポーツ用品、航空機、電化製品
や自動車などの分野を中心に需要が拡大してきている。中でも、繊維強化樹脂を用いた部
材を使用することにより軽量化でき、燃費向上、ひいては二酸化炭素（ＣＯ２）を削減で
きることから、繊維強化樹脂製部材の自動車用途へ展開する動きが高まってきている。繊
維強化樹脂を用いた部材を自動車用途、特に、フード、ルーフ、フェンダー、トランクリ
ッドやドアといった外板に使用する場合、軽量性、強度や寸法安定性などの機械特性が優
れるといった機能面だけでなく、意匠面においても、写像が鮮明に映し出されるような、
平滑な表面を有することが求められる。しかし、繊維強化樹脂を使用した成形体は、表面
に強化繊維が浮き出すため凹凸が激しく、外観不良となることがあり、表面性の改善が求
められている。
【０００３】
　繊維強化樹脂の表面性を改善する方法として、例えば、繊維強化熱可塑性樹脂製シート
と、予め形成された熱可塑性樹脂フィルムとを、前記シートと同種の熱可塑性樹脂を接着
剤として一体化成形する方法（特許文献１参照）、繊維強化プラスチック層の少なくとも
片面に引っ張り弾性率が０．１～５００ＭＰａである低弾性率層を介して引っ張り弾性率
が１０００～３０００ＭＰａである高弾性率層を配置する方法（特許文献２参照）および
熱可塑性樹脂層／加飾層／ゴム層よりなる熱可塑性樹脂積層体を樹脂成形体層の表面に熱
可塑性樹脂層側が表層となるように積層する方法（特許文献３参照）等が開示されている
。上記の技術により表面性は改善され、一部の用途においては市場要求を満たすことがで
きるようになったが、より高度な表面性と複雑な成形性が求められる用途においては必ず
しも市場要求を満足するものではなかった。さらに、特許文献１において開示されている
成形方法では、樹脂成形体と熱可塑性樹脂フィルムを別途成形する必要があり、経済性、
生産性において著しく劣るものであった。また、特許文献２～３において開示されている
方法では、経済性、生産性において改善される真空成形法が選択されているが、二軸延伸
フィルムを用いていることから、圧空や大気圧など低い成形圧力で成形しようとすると、
応力の高さが原因で複雑な成形体を製造することが困難であった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開平４－２６１８４１号公報
【特許文献２】特開２００６－５１８１３号公報
【特許文献３】特開２００８－１１０５６６号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明の目的は、上記の従来技術の問題を背景になされたものであり、表面特性や装飾
性に優れ、かつ高度な成形性を有する積層樹脂成形体を提供することにある。
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【課題を解決するための手段】
【０００６】
　すなわち、本発明は下記の特徴を有する。
（１）繊維強化樹脂成形体の表面の一部に、熱可塑性樹脂フィルムを有する積層樹脂成形
体であって、積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムは、任意の２箇所の厚みをそれぞれ
ＴＡ、ＴＢ（ＴＡ＜ＴＢ）とすると、ＴＡ／ＴＢ≦０．８となる部分を有し、かつ、積層
樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムの昇温結晶化熱量が１０J／ｇ以上であり、積層樹脂
成形体の熱可塑性樹脂フィルムの表面の算術平均粗さが０．２μｍ以下である積層樹脂成
形体。
（２）前記積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムが積層フィルムであり、積層フィルム
の少なくとも一層が結晶化パラメータΔＴｃｇが３５℃以下であるポリエステル層である
（１）に記載の積層樹脂成形体。
（３）線膨張係数が７．０×１０－５（／Ｋ）以下である（１）または（２）に記載の積
層樹脂成形体。
（４）前記積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムの表面の光沢度が８０～２００である
（１）～（３）のいずれかに記載の積層樹脂成形体。
（５）繊維強化樹脂成形体が、繊維長０．１～１０ｍｍの繊維を、繊維強化樹脂成形体の
全量１００質量％において、１０～６０質量％含有する（１）～（４）のいずれかに記載
の積層樹脂成形体。
（６）前記熱可塑性樹脂フィルム上に、さらに印刷層、トップコート層をこの順に有する
（１）～（５）のいずれかに記載の積層樹脂成形体。

【発明の効果】
【０００７】
　本発明の積層樹脂成形体は、繊維強化樹脂を用いることで軽量かつ高強度を達成し、ま
た、低応力の熱可塑性樹脂フィルムを積層することで複雑な形状を有する繊維強化樹脂成
形体の表面性を向上することができる。
【発明を実施するための形態】
【０００８】
（１）繊維強化樹脂
　本発明の積層樹脂成形体に用いられる繊維強化樹脂は、用途によって適宜選択され、例
えば、熱可塑性樹脂、熱硬化性樹脂のいずれも使用可能である。
【０００９】
　熱可塑性樹脂の具体例としては、ポリエチレン（以下、ＰＥと略すことがある。以下、
同様に括弧内に略記号を表すことがある。）、ポリプロピレン（ＰＰ）などのポリオレフ
ィン、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリプロピレンテレフタレート（ＰＰＴ
）、ポリブチレンテレフタレート（ＰＢＴ）、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）など
のポリエステル、ナイロン６（ＰＡ６）、ナイロン６６（ＰＡ６６）などのポリアミド、
ポリアミドイミド（ＰＡＩ）、ポリカーボネート（ＰＣ）、ポリスルホン（ＰＳＦ）、ポ
リアセタール（ＰＯＭ）、ポリフェニレンエーテル（ＰＰＥ）、ポリフェニレンスルフィ
ド（ＰＰＳ）、ポリアリレート（ＰＡＲ）、ポリエーテルイミド（ＰＥＩ）、ポリエーテ
ルスルホン（ＰＥＳ）、ポリエーテルケトン（ＰＥＫ）やこれらのブレンド、アロイ系な
どのほか、アクリロニトリル－スチレン共重合（ＡＳ）樹脂、アクリロニトリル－ブタジ
エン－スチレン共重合（ＡＢＳ）樹脂、アクリロニトリル－エチレン－スチレン共重合（
ＡＥＳ）樹脂、アクリルゴム－アクリロニトリル－スチレン共重合（ＡＡＳ）樹脂、アク
リロニトリル－塩素化ポリエチレン－スチレン共重合（ＡＣＳ）樹脂などの共重合樹脂な
どが挙げられる。
【００１０】
　熱硬化性樹脂としては、不飽和ポリエステル樹脂、ビニルポリエステル樹脂、エポキシ
樹脂およびフェノール樹脂などが挙げられるが、これらに限定されるものではない。本発
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明の積層樹脂成形体に用いられる繊維強化樹脂は、後述する熱可塑性樹脂フィルムとの接
着性の点から、熱可塑性樹脂が好ましい。
【００１１】
　本発明における繊維強化樹脂の強化繊維の具体例としてはガラス繊維、炭素繊維、アラ
ミド繊維、アルミナ繊維やボロン繊維などが挙げられる。中でも、軽量でありながら、高
強度高弾性率であるという優れた特性を有するため、炭素繊維が好ましく使用される。ま
た、繊維長は０．１～１０ｍｍであることが好ましく、より好ましい繊維長は４～１０ｍ
ｍである。繊維長が０．１ｍｍに満たない場合は成形体の機械特性が低下する場合があり
、１０ｍｍを超える場合は樹脂を射出成形する際に成形性が低下する場合がある。例えば
、炭素繊維と熱可塑性樹脂を使用した場合は、次のような手順で繊維強化樹脂成形体を製
造できる。本発明における繊維強化樹脂用のペレットを製造する方法としては、ワイヤー
コーティング法を用いることができる。例えば、単糸数が１，０００～２５，０００本の
範囲にある炭素繊維束をコーティング用のダイの中へ通し、押出機を用いてそのダイに所
望の熱可塑性樹脂を供給し、繊維束の周りに連続的に付着させる。単糸数が１，０００～
２５，０００本の範囲にある繊維束は、１つのペレットの中に１束でも良いし、複数束含
まれていても良い。１束あたりの単糸数が１，０００本より少ないとボビン数が多くなっ
て作業性が悪く、また、２５，０００本より多いと射出成形時に繊維束の熱可塑性樹脂へ
の分散が困難になる場合がある。
【００１２】
　本発明における繊維強化樹脂としての炭素繊維としては特に限定されるものではないが
、ポリアクリロニトリル（ＰＡＮ）系、ピッチ系、レーヨン系のもの、炭素繊維にニッケ
ルや銅などの金属を被覆した金属被覆炭素繊維などが使用でき、その中でも強度と弾性率
のバランスに優れるＰＡＮ系炭素繊維が好ましく使用される。炭素繊維の密度は、１．６
５～１．９５ｇ／ｃｍ３のものが好ましく、さらには１．７０～１．８５ｇ／ｃｍ３のも
のがより好ましい。密度が大きすぎるものは配合物の軽量性能に劣り、小さすぎるものは
、十分な補強効果が得られない場合がある。また炭素繊維の太さ（直径）は、一本当たり
５～８μｍのものが好ましく、さらには６．５～７．５μｍのものがより好ましい。直径
が小さすぎると繊維束の熱可塑性樹脂への分散に問題が生じる場合があり、大きすぎるも
のは力学特性に劣ることから、十分な補強効果が得られない場合がある。
【００１３】
　強化繊維の含有量は、十分な樹脂強度、弾性率を達成するため、繊維強化樹脂成形体を
１００質量％として、１０～６０質量％含有していることが好ましく、さらに好ましくは
３０～６０質量％である。１０質量％よりも小さいと、得られる繊維強化樹脂部材の強度
、弾性率が不十分である場合がある。６０質量％よりも大きいと、強化繊維同士が接触、
擦過し、強度が低下する場合がある。
【００１４】
　繊維強化樹脂成形体は、射出成形機を用いて、試験片用の金型を用いて成形を行う。本
発明の成形品を得るための射出成形機は、特に限定されるものではなく、インライン式、
プリプラ式いずれでも良く、スクリュータイプにおいても汎用スクリューであっても特殊
なミキシングピースを備えたものであっても良い。さらには、射出圧縮機構や種々の付帯
機構を備えたものであっても良い。
【００１５】
　本発明の積層樹脂成形体は、少なくとも繊維強化樹脂成形体の表面の一部に熱可塑性樹
脂フィルムを有することが必要である。
【００１６】
　（２）熱可塑性樹脂フィルム
　本発明における熱可塑性樹脂フィルムに使用される樹脂は、繊維強化樹脂と同様にポリ
エチレン（ＰＥ）、ポリプロピレン（ＰＰ）などのポリオレフィン、ポリエチレンテレフ
タレート（ＰＥＴ）、ポリプロピレンテレフタレート（ＰＰＴ）、ポリブチレンテレフタ
レート（ＰＢＴ）、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）などのポリエステル、ナイロン
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６（ＰＡ６）、ナイロン６６（ＰＡ６６）などのポリアミド、ポリアミドイミド（ＰＡＩ
）、ポリメタクリル酸メチル（ＰＭＭＡ）、ポリカーボネート（ＰＣ）、ポリスルホン（
ＰＳＦ）、ポリアセタール（ＰＯＭ）、ポリフェニレンエーテル（ＰＰＥ）、ポリフェニ
レンスルフィド（ＰＰＳ）、ポリアリレート（ＰＡＲ）、ポリエーテルイミド（ＰＥＩ）
、ポリエーテルスルホン（ＰＥＳ）、ポリエーテルケトン（ＰＥＫ）やこれらのブレンド
、アロイ系などのほかに、ＡＳ樹脂、ＡＢＳ樹脂、ＡＥＳ樹脂、ＡＡＳ樹脂、ＡＣＳ樹脂
などの共重合樹脂などが挙げられる。特に、ポリエステルが表面性、寸法安定性や強度の
観点から好ましい。
【００１７】
　本発明における熱可塑性樹脂フィルムは、成形性、表面性の観点から昇温結晶化熱量が
１０J／ｇ以上であることが必要である。また、昇温結晶化熱量は１０～８０Ｊ／ｇであ
ることが好ましい。より好ましいのは２０～６０Ｊ／ｇである。昇温結晶化熱量ΔＨｃは
示差走査熱量計（ＤＳＣ）の昇温過程で見られる冷結晶化温度（Ｔｃ）のピーク面積から
求められる。結晶性樹脂においては、この値が大きいほどフィルムとしての結晶化度が低
いといえる。一般に、結晶性樹脂は非晶性樹脂と比較して耐溶剤性、鉛筆硬度など表面性
に優れるが、結晶化度が高くなりすぎると成形性が悪くなる傾向がある。昇温結晶化熱量
が１０Ｊ／ｇより小さい熱可塑性樹脂フィルムでは、十分な成形性が得られない場合があ
る。また、昇温結晶化熱量が８０Ｊ／℃より大きいと表面性が悪化する可能性がある。こ
の点から、無延伸フィルム、あるいは低結晶度の延伸フィルムが好ましい。
【００１８】
　また、本発明における熱可塑性樹脂フィルムはガラス転移温度が２０～１１０℃である
ことが好ましい。ガラス転移温度が２０℃未満であると、担持性が悪化する可能性がある
ため、ガラス転移温度は２０℃以上が好ましい。また、ガラス転移温度が高すぎると加工
温度の高温化に伴い熱可塑性樹脂フィルムの表面性が悪化する可能性があるため、ガラス
転移温度は１１０℃以下が好ましい。
【００１９】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムにおいて、熱可塑性樹脂フィルムの全厚みは
、好ましくは１０～６００μｍの範囲であり、より好ましくは２０～４００μｍ、特に好
ましくは３０～３００μｍである。熱可塑性樹脂フィルムの全厚みが上記の範囲の下限値
未満ではフィルムの剛性、製膜安定性および平面性が悪化し、さらには成形時にしわなど
が入りやすくなり好ましくない。また、上記の範囲の上限値を超えると、成形性が悪化し
たり、積層樹脂成形体とした際に繊維強化樹脂の軽量化というメリットが失われたりなど
するため好ましくない。
【００２０】
　以上の点を満たす熱可塑性樹脂フィルムとして特に好ましいのはポリエステルフィルム
である。本発明における熱可塑性樹脂フィルムにポリエステルを用いる場合、ジカルボン
酸成分とグリコール成分とで構成されるのが好ましい。
【００２１】
　ジカルボン酸成分としては、例えば、２，６－ナフタレンジカルボン酸、テレフタル酸
、イソフタル酸、ジフェニルジカルボン酸、ジフェニルスルホンジカルボン酸、ジフェノ
キシエタンジカルボン酸、５－ナトリウムスルホンジカルボン酸、フタル酸などの芳香族
ジカルボン酸、シュウ酸、コハク酸、アジピン酸、セバシン酸、ダイマー酸、マレイン酸
、フマル酸などの脂肪族ジカルボン酸、１，４－シクロヘキサンジカルボン酸などの脂環
族ジカルボン酸、パラオキシ安息香酸などのオキシカルボン酸などを挙げることができる
。また、ジカルボン酸エステル誘導体としては上記ジカルボン酸化合物のエステル化物、
たとえばテレフタル酸ジメチル、テレフタル酸ジエチル、テレフタル酸２－ヒドロキシエ
チルメチルエステル、２，６－ナフタレンジカルボン酸ジメチル、イソフタル酸ジメチル
、アジピン酸ジメチル、マレイン酸ジエチル、ダイマー酸ジメチルなどを用いることがで
きる。本発明の積層フィルムのポリエステル層に用いるポリエステルは、耐熱性や生産性
の点から、ジカルボン酸成分の中で２，６－ナフタレンジカルボン酸成分および／または
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テレフタル酸成分を９０モル％以上含有するポリエステルである事が好ましい。
【００２２】
　また、グリコール成分としては、例えば、エチレングリコール、１，２－プロパンジオ
ール、１，３－プロパンジオール、１，３－ブタンジオール、１，４－ブタンジオール、
１，５－ペンタンジオール、１，６－ヘキサンジオール、ネオペンチルグリコールなどの
脂肪族ジヒドロキシ化合物、ポリエチレングリコール、ポリプロピレングリコール、ポリ
テトラメチレングリコールなどのポリオキシアルキレングリコール、１，４－シクロヘキ
サンジメタノールなどの脂環族ジヒドロキシ化合物、ビスフェノールＡ、ビスフェノール
Ｓなどの芳香族ジヒドロキシ化合物などを用いることができる。本発明の積層フィルムの
ポリエステル層に用いるポリエステルは、成形性と生産性の点から、グリコール成分の中
でエチレングリコール成分が、２０～９９．９モル％の範囲で、かつ１，３－プロパンジ
オールおよび／または１，４－ブタンジオール成分が０．１～８０モル％の範囲を含有す
ることが好ましい。
【００２３】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムとして、好ましく用いることができるポリエ
ステルはテレフタル酸とエチレングリコール、１，４ブタンジオールからなるものであり
、特に好ましいのはテレフタル酸と１，４ブタンジオールからなるものである。
【００２４】
　本発明に用いるポリエステルを製造する際には、従来から用いられている反応触媒、着
色防止剤を使用することができ、反応触媒としては、例えばアルカリ土類金属化合物、亜
鉛化合物、鉛化合物、マンガン化合物、コバルト化合物、アルミニウム化合物、アンチモ
ン化合物、チタン化合物等を用いることができ、着色防止剤としては、例えばリン化合物
等を用いることができる。好ましくは、通常、ポリエステルの製造が完結する以前の任意
の段階において、重合触媒としてアンチモン化合物またはゲルマニウム化合物、チタン化
合物を添加することが好ましい。このような方法としては、例えば、ゲルマニウム化合物
を例にすると、ゲルマニウム化合物粉体をそのまま添加する方法や、あるいは特公昭５４
－２２２３４号公報に記載されているように、ポリエステルの出発原料であるグリコ－ル
成分中にゲルマニウム化合物を溶解させて添加する方法等を用いることができる。
【００２５】
　前記ゲルマニウム化合物としては、例えば二酸化ゲルマニウム、結晶水含有水酸化ゲル
マニウム、あるいはゲルマニウムテトラメトキシド、ゲルマニウムテトラエトキシド、ゲ
ルマニウムテトラブトキシド、ゲルマニウムエチレングリコキシド等のゲルマニウムアル
コキシド化合物、ゲルマニウムフェノレ－ト、ゲルマニウムβ－ナフトレ－ト等のゲルマ
ニウムフェノキシド化合物、リン酸ゲルマニウム、亜リン酸ゲルマニウム等のリン含有ゲ
ルマニウム化合物、酢酸ゲルマニウム等を用いることができる。中でも二酸化ゲルマニウ
ムが好ましい。
【００２６】
　また、前記アンチモン化合物としては、特に限定されないが、例えば、三酸化アンチモ
ンなどのアンチモン酸化物、酢酸アンチモンなどを用いることができる。
【００２７】
　また、前記チタン化合物としては、特に限定されないが、テトラエチルチタネート、テ
トラブチルチタネートなどのアルキルチタネート化合物、またチタンと珪素、ジルコニウ
ム、アルミニウム元素から選ばれる元素との複合酸化物などが好ましく使用できる。本発
明の熱可塑性樹脂フィルムに用いるポリエステルの固有粘度は、０．６～１．３ｄｌ／ｇ
の範囲にあるものを使用することが好ましい。さらに好ましくは０．６５～１．２ｄｌ／
ｇ、特に好ましくは０．７～１．１ｄｌ／ｇの範囲である。固有粘度が０．６ｄｌ／ｇ未
満であると、特に成形性の悪化が顕著となる傾向がでてくる。また１．３ｄｌ／ｇを越え
ると、特に製膜性の悪化、フィルムの厚み斑が顕著となる傾向がでてくる。
【００２８】
　本発明に用いるポリエステルの融点は、好ましくは２００～２７０℃、さらに好ましく
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は２２０～２７０℃、より好ましくは２４０～２７０℃の範囲である。２００℃未満の温
度では、特に耐熱性が悪化する場合があるので好ましくない。融点が２７０℃を超えると
成形性が悪化する場合があるので好ましくない。
【００２９】
　本発明に用いるポリエステルの融点を上記範囲とするための好ましい手段としては、特
に限定されないが、融点がかかる範囲のポリエステル樹脂を主成分として用いる方法が挙
げられる。例えば、ＰＥＴ、ＰＰＴ、ＰＢＴ、ＰＥＮなどのポリエステルを好ましくは６
０～１００質量％、さらに好ましくは８０～１００質量％、より好ましくは９０～１００
質量％含有していることである。ここで融点とは、ポリマーに起因する結晶融解ピーク温
度であり、ポリマーを示差走査型熱量計（ＤＳＣ）において窒素雰囲気下、２０℃／分の
昇温速度で測定したときのＤＳＣ曲線から求められる結晶融解時の吸熱曲線の極点（符号
の決め方により極小点または極大点）、すなわち微分値が０となる点である。特にポリマ
ーが複数の融解ピークを有する場合、融解熱量の最も大きい主融解ピークをそのポリマー
の融点とする。本発明に用いるポリエステルは、ＤＳＣ昇温測定におけるポリエステルの
結晶融解曲線が実質的に単一のピークを示すものであることが好ましい。ポリエステルの
結晶融解曲線のピークが二つ以上を示すものであると、成形性が不良となる場合がある。
ここで、一つの吸熱曲線に部分的に重なる融解熱量が２Ｊ／ｇ以上のショルダーピーク（
ピークの肩部分）についても独立した結晶融解曲線のピークとし、２つ（またはそれ以上
）のピークが存在するものとする。
【００３０】
　本発明に用いるポリエステルのカルボキシル末端基は３０ｅｑ／ｔ以下の範囲にあるこ
とが好ましい。より好ましくは２５ｅｑ／ｔ以下であり、特に好ましくは１０ｅｑ／ｔ以
下の範囲である。カルボキシル末端基が３０ｅｑ／ｔを超えると、フィルムの耐加水分解
性が低下し、熱劣化を招きやすくなる。
【００３１】
　本発明に用いるポリエステルは、例えば上述のようにポリエステルを２種類以上混合し
て用いる場合には、ポリエステルがＭ／Ｐ≦１を満足することが、耐熱性、耐溶剤性、表
面性、印刷性、品質のバラツキを低減させる上で好ましい。ここで、式中のＭはポリエス
テル中に残存する触媒金属元素の濃度（ミリモル％）、Ｐはポリエステル中に残存するリ
ン元素の濃度（ミリモル％）を示す。またこれらのＭおよびＰはポリエステルの繰り返し
単位１ユニット（モル）あたりの濃度として表しているものである。さらに好ましくはＭ
／Ｐが０．０００１以上１未満、特に好ましくは０．００１以上０．８以下であるのがよ
い。すなわち、Ｍ／Ｐ≦１に制御することにより、熱安定性が増し、ブレンドポリマーの
エステル交換を抑制することができ、溶融押出等の熱処理による融点の低下を抑えること
が可能である。この結果、上に挙げた特性を向上させることができる。本発明に用いるポ
リエステルに熱安定剤として添加されるリン化合物は特に限定されないが、リン酸、亜リ
ン酸、リン酸エステルなどが好ましい。また、かかるリン化合物の中でも、フィルムの製
造中のブリードアウトを抑制する点からは分子量３００以上、さらに好ましくは４００以
上のリン化合物が好ましく用いられる。分子量３００以上のリン化合物としては、たとえ
ばステアリルリン酸、トリフェニルホスフェート、トリクレジルフォスフェート、トリキ
シレニルフォスフェート、クレジルジフェニルフォスフェートなどが挙げられるが、ブリ
ードアウト抑制の点から特にステアリルリン酸が好ましく用いられる。
【００３２】
　本発明に用いるポリエステルに添加するリン化合物の含有量（添加量）は、熱安定性、
色調などの点からリン化合物をリン元素量として２０～１０００ミリモル％であることが
好ましく、より好ましく９０～９００ミリモル％、特に好ましくは１２０～８００ミリモ
ル％の範囲である。
さらにリン化合物の添加方法としては、重合時に添加する方法、押出機にポリマーと共に
供給して添加する方法のいずれでも構わない。一般に重合時に多量のリン化合物を添加す
ると重合反応を阻害することから、通常のＭ／Ｐ＞１の範囲のポリエステルと共に押出機
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に供給して添加する方法が好ましい。
【００３３】
　本発明に用いるポリエステルには各種耐電防止剤を添加、共重合することが好ましい。
かかる耐電防止剤としては、アニオン系、カチオン系、非イオン系、両性の各種公知のも
のを用いることが可能である。中でも特に耐熱性などの点からはアニオン系帯電防止剤の
アルキルスルホン酸Ｎａ、アルキルベンゼンスルホン酸Ｎａを用いることが好ましい。
【００３４】
　また、これらの帯電防止剤を重合時に添加する際には、併せて酸化防止剤を添加するこ
とが、取り扱い性などの点から好ましい。かかる酸化防止剤としては、フェノール系酸化
防止剤、フォスファイト系酸化防止剤、チオエーテル系酸化防止剤などの各種公知のもの
を用いることができ、さらにこれらの混合の化合物なども用いることが可能である。
【００３５】
　本発明に用いるポリエステルフィルムは、特に成形性の点から、面配向係数が０～０．
０５の範囲、好ましくは０～０．０３の範囲であることが必要である。また、面配向係数
が０であること、つまりポリエステル層が無延伸フィルムに相当する配向度であることが
特に好ましい。ここで、面配向係数とは、下記［式１］で表されるｆｎのことであり、フ
ィルム表面の配向度を表したものである。
・面配向係数： ｆｎ＝（Ｎｘ＋Ｎｙ）／２－Ｎｚ ・・・［式１］
また、Ｎｘ、Ｎｙ、Ｎｚはそれぞれ長手方向の屈折率、幅方向の屈折率、厚み方向の屈折
率を表し、アッベ屈折率計などを用いて測定することのできる値である。フィルムが不透
明などの理由で屈折率の測定が困難な場合は、赤外吸収スペクトルやＸ線等を用いる配向
度の測定手法により、屈折率から面配向係数に換算することが可能である。
【００３６】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムは、少なくともポリエステル層を有する積層
フィルムである場合が好ましく、該ポリエステル層が結晶化パラメータΔＴｃｇが３５℃
以下であることが好ましい。結晶化パラメータΔＴｃｇが３５℃以下とすることで優れた
表面性、印刷性などを発現させることができる。ここで、結晶化パラメータΔＴｃｇとは
示差走査熱量測定（ＤＳＣ）の昇温過程で見られる冷結晶化温度（Ｔｃ）とガラス転移温
度（Ｔｇ）との差（ΔＴｃｇ）のことであり、一般に、ΔＴｃｇの値が小さいほど結晶化
しやすい。ポリエステル層の結晶性をさらに高めるという観点から、ΔＴｃｇは０．１～
２５℃となることがさらに好ましく、０．１～２０℃となることが特に好ましい。
【００３７】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムが積層フィルムであって、その高結晶性ポリ
エステル層は、該層の厚みが熱可塑性樹脂フィルムの全厚みに対して、好ましくは０．１
％～３０％、より好ましくは３％～１０％の範囲が好ましい。ここで高結晶性ポリエステ
ルとは結晶化パラメータΔＴｃｇが３５℃以下であるポリエステルのことである。高結晶
性ポリエステル層の厚みは、印刷性や表面性の点から、上記の範囲の下限未満でないこと
が好ましい。また、成形性の点から、上記の範囲の上限値を超えないことが好ましい。
【００３８】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムがポリエステルフィルムからなる積層フィル
ムの場合、例えば温度や湿度等による各層の伸縮応力の違いに起因するフィルムのカール
現象の抑制やフィルムの取り扱い性の点より、高結晶性ポリエステル層／ポリエステル層
／高結晶性ポリエステル層のフィルム構成で積層されていることが好ましいが、本発明に
おける熱可塑性樹脂フィルムはこのフィルム構成に限定されるものではない。例えば、高
結晶性ポリエステル層／ポリエステル層のように、熱可塑性樹脂フィルムの両面が異なる
原料を使用している場合、表面性の観点から高結晶性ポリエステル層が積層樹脂成形体の
表面に来るように積層されていることが好ましい。
【００３９】
　本発明において熱可塑性樹脂フィルムが高結晶性ポリエステル層／ポリエステル層の積
層構成の場合は、高結晶性ポリエステル層の結晶化指数Ｘｓとポリエステル層の結晶化指
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数Ｘｃの関係式がＸｓ－Ｘｃ≧４％であることが好ましい。さらに好ましくはＸｓ－Ｘｃ
≧６％、より好ましくはＸｓ－Ｘｃ≧８％である。かかるＸｓ－Ｘｃの値がかかる範囲を
外れると、印刷性が悪くなる場合がある。積層した各々の層の結晶化指数は、示差熱分析
計（ＤＳＣ）を用いて得られたデータから、［式２］によって算出することができる。高
結晶性ポリエステル層については、熱可塑性樹脂フィルムの高結晶性ポリエステル層を鑢
やカッターナイフ等で削り採り、得られたサンプルを分析することで結晶化指数を算出す
ることができる。
・結晶化指数： Ｘ＝（Ｓｍ－Ｓｃ）／Ｓｍ×１００ ・・・［式２］
ここで、Ｘは結晶化指数、Ｓｃは結晶化時の発熱量、Ｓｍは融解時の吸熱量を指す。
【００４０】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムがポリエステルフィルムの場合、目的や用途
に応じて各種の粒子を添加することができる。添加する粒子は、該ポリエステルに不活性
なものであれば特に限定されないが、無機粒子、有機粒子、架橋高分子粒子、重合系内で
生成させる内部粒子などを挙げることができる。これらの粒子を２種以上添加しても構わ
ない。かかる粒子の添加量は、０．０１～１０質量％が好ましく、さらに好ましくは０．
０５～３質量％である。特に熱可塑性樹脂フィルムに易滑性を付与し取り扱い性を向上さ
せる点からは、添加する粒子の数平均粒子径は好ましくは０．１～１０μｍであり、さら
に好ましくは０．１～６μｍであり、より好ましいのは０．１～３μｍである。数平均粒
子径が１０μｍを超えると樹脂組成物、フィルムの欠陥が生じやすくなり、成形性の悪化
などを引き起こすことがあり好ましくない。また０．１μｍ未満では、十分な易滑性が発
現しないため好ましくない。また、例えばフィルム構成が、高結晶性ポリエステル層／ポ
リエステル層／高結晶性ポリエステル層の構成である場合は、易滑性を付与する目的で粒
子を添加するのは、生産コストや生産性の点より高結晶性ポリエステル層のみであるのが
好ましい。一般に易滑性はフィルム表面の形状に影響を受けるので、フィルム構成が高結
晶性ポリエステル層／ポリエステル層／高結晶性ポリエステル層の構成である場合は、表
層の高結晶性ポリエステル層に粒子を添加することで、易滑性を得ることができる。
【００４１】
　かかる粒子、たとえば前記無機粒子の種類としては、特に限定されないが、炭酸カルシ
ウム、炭酸マグネシウム、炭酸バリウムなどの各種炭酸塩、硫酸カルシウム、硫酸バリウ
ムなどの各種硫酸塩、カオリン、タルクなどの各種複合酸化物、リン酸リチウム、リン酸
カルシウム、リン酸マグネシウムなどの各種リン酸塩、酸化アルミニウム、酸化ケイ素、
酸化チタン、酸化ジルコニウムなどの各種酸化物、フッ化リチウムなどの各種塩を使用す
ることができる。また有機粒子としては、シュウ酸カルシウムやカルシウム、バリウム、
亜鉛、マンガン、マグネシウムなどのテレフタル酸塩などが使用される。架橋高分子粒子
としては、ジビニルベンゼン、スチレン、アクリル酸、メタクリル酸のビニル系モノマー
の単独または共重合体が挙げられる。その他、ポリテトラフルオロエチレン、ベンゾグア
ナミン樹脂、熱硬化エポキシ樹脂、不飽和ポリエステル樹脂、熱硬化性尿素樹脂、熱硬化
性フェノール樹脂などの有機微粒子も好ましく使用される。
【００４２】
　重合系内で生成させる内部粒子としては、アルカリ金属化合物、アルカリ土類金属化合
物等を反応系内に添加し、さらにリン化合物を添加する公知の方法で生成される粒子も使
用される。
【００４３】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムがポリエステルの場合、必要に応じて公知の
添加剤、例えば、難燃剤、熱安定剤、酸化防止剤、紫外線吸収剤、帯電防止剤、可塑剤、
粘着性付与剤、ポリシロキサンなどの消泡剤、顔料または染料などの着色剤を適量配合す
ることができる。
【００４４】
　本発明に用いられる熱可塑性樹脂フィルムは、共押出法、押出ラミネーション法、押出
コーティング法、融着法、これらを組み合わせた方法などにより製造することができるが
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、フィルムの取り扱い性、生産性、コストパフォーマンスなどの面で共押出法が好ましく
用いられる。共押出法は、それぞれの層を構成するポリマーをそれぞれ複数の押出機から
一つのダイに供給し、同時に押出して熱可塑性樹脂フィルムを製造する方法であり、Ｔダ
イ法とインフレーション法などが選択できる。Ｔダイ法は、シングルマニホールドダイを
用いるラミナーフロー方式、マルチマニホールドダイを用いるダイ内積層方式、デュアル
スロットダイを用いるダイ外積層方式などが代表的な方法であり、本発明に使用される熱
可塑性樹脂フィルムは、ラミナーフロー方式、ダイ内積層方式、ダイ外積層方式のいずれ
によっても製造できるが、幅方向への積層厚みのムラ、生産性等の点より、ラミナーフロ
ー方式、ダイ内積層方式を好ましく用いる事ができ、また、ポリエステル層と高結晶性ポ
リエステル層のポリエステルの粘度差が大きい時はダイ内積層方式を特に好ましく用いる
事ができる。このように、本発明に使用される熱可塑性樹脂フィルムはＴ型の多層多ダイ
スから共押出した多層シートをキャストロールに引き取り、製造することができる。イン
フレーション法は、ダイ内積層法とダイ外積層法とが代表的なものである。インフレーシ
ョン法では、サーキュラー状の多層多重ダイスから共押出した多層パリソンを冷却し、得
られたチューブ状フィルムは、必要があれば折り畳んでフラットフィルムにしたり、スリ
ットしてからロール状に巻き取ることができる。Ｔダイ法、インフレーション法のいずれ
によっても製造できるが、生産性の面から、Ｔダイ法が好ましく用いられる。
【００４５】
　本発明における熱可塑性樹脂フィルムをＴダイ法によって製造する場合、キャストドラ
ムの温度は、ダイから押出された溶融シートがキャストドラムに粘着しない温度に設定す
ることが好ましく、さらに、ダイから押出された溶融シートがキャストドラムに粘着しな
い温度範囲の上限付近の温度に設定することが特に好ましい。例えば高結晶性ポリエステ
ル層／ポリエステル層／高結晶性ポリエステル層のフィルム構成の場合、キャストドラム
の温度が低くすぎると高結晶化ポリエステル層のポリエステルの結晶化が進行しにくく、
印刷性、表面性を得ることができない場合がある。キャストドラムの温度がかかる範囲以
上であると、フィルムがキャストドラムへ粘着しやすくなり、生産性が悪くなる。また、
ポリエステル層のポリエステルが結晶化して成形時の応力が高くなり成形性が悪くなりや
すい。キャスティングドラムの温度設定について、例えば特開２０００－１０３０００号
公報のようなキャスト方式によって本発明の熱可塑性樹脂フィルムを製造し、表層をさら
に特異的に結晶化させる方法も好ましく用いることもできる。
【００４６】
　（３）接着層
　上記の繊維強化樹脂と熱可塑性樹脂フィルムの組み合わせによっては、接着層を設けて
もよい。接着層としては、感熱タイプ、あるいは感圧タイプが好ましい。具体例としては
、熱可塑性樹脂フィルムあるいは繊維強化樹脂と同種の熱可塑性樹脂、アクリル系樹脂、
ポリスチレン系樹脂、ポリウレタン系樹脂、ポリアミド系樹脂、塩素化ポリオレフィン系
樹脂、塩素化エチレン－酢酸ビニル共重合体系樹脂、環化ゴム、クマロンインデン系樹脂
などが挙げられ、熱可塑性樹脂フィルムと繊維強化樹脂の組み合わせにより、適切な接着
層を選択することができる。
【００４７】
　また、上記のような接着層を有する場合、耐溶剤性の観点から熱可塑性樹脂フィルムは
接着層側に高結晶性ポリエステル層を有することが好ましい。結晶化度の低いポリエステ
ル層が接着層に面していると、熱可塑性樹脂フィルムの白化や劣化などが起こる場合があ
る。
【００４８】
　（４）積層樹脂成形体の成形方法
　本発明の積層樹脂成形体の成形方法としては、繊維強化樹脂と熱可塑性樹脂フィルムを
同時に成形する方法、いずれかを先に成形した後に他方の成形を施す方法などが考えられ
るが、特に限定はされない。
【００４９】
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　熱可塑性樹脂フィルムの成形方法としては、たとえばラミネート成形加工、真空成形、
圧空成形、絞り成形、インサート成形、インモールド成形などがあり、これらの成形加工
は単独または複数で施してもよい。なかでも、真空成形、圧空成形、真空圧空成形が好ま
しい。これらの成形方法は、先に樹脂成形体を作成し、その樹脂成形体を型にしてフィル
ムを成形するため、フィルムにかかる熱的負荷が比較的小さい。
【００５０】
　金型に装着したフィルムに対して樹脂の射出成形を行うインサート成形、インモールド
成形などの場合、熱や圧力により熱可塑性樹脂フィルムの表面平滑性が悪化する可能性が
ある。
【００５１】
　（５）積層樹脂成形体
　本発明の積層樹脂成形体は、繊維強化樹脂と熱可塑性樹脂フィルムを積層したものであ
るが、特に積層樹脂成形体表面の熱可塑性樹脂フィルムは、任意の２箇所の厚みをそれぞ
れＴＡ，ＴＢ（ＴＡ＜ＴＢ）とすると、ＴＡ／ＴＢ≦０．８となる部分を有することが必
要である。
【００５２】
　熱可塑性樹脂フィルムの成形度（変形度と考えてもよい）が高い場合、部分的に伸長さ
れ薄くなる部分が現れる。成形度が高くなるコーナーや凹凸部分の厚さと、成形による負
荷が比較的小さい平面部分の厚さとの比が０．８以下になっていれば十分に成形されてい
るといえるが、０．８より大きい場合は成形性が不十分であり好ましくない。さらに好ま
しくは、０．０５＜ＴＡ／ＴＢ≦０．６であり、より好ましくは０．０５＜ＴＡ／ＴＢ≦
０．４である。ＴＡ／ＴＢ≦０．０５となると、フィルムが過剰に伸長され、破れや表面
性の悪化などが起こる場合があり、好ましくない。
【００５３】
　成形性の点で、熱可塑性樹脂フィルムには、低応力、かつ高伸度で高い成形性を持った
熱可塑性樹脂フィルムを使用する必要がある。例えば、８０℃での破断伸度が好ましくは
５００％以上、より好ましくは８００％以上、特に好ましくは１０００％以上であるのが
よく、さらに、８０℃での５００％伸長時の応力が好ましくは１０～５０ＭＰａ、より好
ましくは１５～３０ＭＰａであるのがよい。破断伸度および５００％伸長時の応力が上記
範囲未満であると成形時のフィルムの腰がなく印刷ズレなどを生じやすいので好ましくな
い。上記範囲を超えると成形時の圧力が高くなる場合があるので好ましくない。この点か
ら、（２）で記述されているような条件を満たす熱可塑性樹脂フィルムの無延伸フィルム
、あるいは低結晶度の延伸フィルムが好ましい。
【００５４】
　本発明の積層樹脂成形体は、表面性、意匠性の点から、表面には平滑で高い写像性が求
められる。熱可塑性樹脂フィルム表面の算術平均粗さ（Ｒａ）は０．２０μｍ以下である
ことが必要であり、好ましくは０．０１０～０．１２μｍであり、さらに好ましくは０．
０１０～０．０８０μｍである。算術平均粗さ（Ｒａ）が０．２０μｍより大きい場合、
十分な平滑性が得られない場合がある。また、かかる範囲より算術平均粗さが小さい場合
、取り扱い性が悪化する場合がある。
【００５５】
　また、本発明の積層樹脂成形体は高い写像性を実現するために、熱可塑性樹脂フィルム
の表面の光沢度が８０～２００であることが好ましく、１２０～２００であることがさら
には好ましい。
【００５６】
　一般に、繊維強化樹脂の強化繊維含有量が増加すると、算術平均粗さや光沢度などに現
れる表面性は低下する傾向にある。一方で、熱可塑性樹脂フィルムを厚くすると表面性は
向上する。そのため、繊維含有量が少ない場合は熱可塑性樹脂フィルムが薄くとも十分な
表面性を得ることができるが、繊維含有量が多くなればより厚い熱可塑性樹脂フィルムを
用いることが好ましい。例えば、炭素繊維強化樹脂とポリエステルフィルムを使用した場
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合、繊維含有量が１０～２０質量％ならば、熱可塑性樹脂フィルムの厚さは１０～３０μ
ｍで十分な表面性が得られる場合があるが、繊維含有量が２０～４０質量％ならば、フィ
ルムの厚さは３０μｍ以上であることが好ましく、５０μｍ以上であることがより好まし
い。繊維含有量が４０質量％以上ならば、フィルムの厚さは７５μｍ以上であることが好
ましい。
【００５７】
　さらに、前述（２）のようにフィルム厚さ１０～６００μｍの熱可塑性樹脂フィルムが
高結晶性ポリエステル層を有することで、表面平滑性および表面光沢度は向上される。
【００５８】
　部材としての強度、耐久性の点から、積層樹脂成形体の物性としては、線膨張係数が室
温（３０～８０℃）で７．０×１０－５（／Ｋ）以下であることが好ましい。さらに好ま
しくは７．０×１０－８～７．０×１０－５（／Ｋ）である。線膨張係数が７．０×１０
－５（／Ｋ）よりも大きくなると、変形が大きく、反り、歪みなどが起こりやすくなり、
７．０×１０－８（／Ｋ）よりも小さいと、加工時の取扱性が悪化する。
【００５９】
　また、曲げ強度は１．０～１００ＧＰａであることが好ましい。曲げ強度が１．０ＧＰ
ａより小さいと部材として十分な強度を保持することができず、１００ＧＰａよりも大き
いと加工時の取り扱い性が悪化する。
【００６０】
　特に、積層樹脂成形体の線膨張係数と曲げ強度を向上させる点から、前述の（１）のよ
うに強化繊維、たとえば炭素繊維を繊維強化樹脂体に十分な量含有させることが好ましい
。１０～６０質量％含有していることが好ましく、さらに好ましくは３０～６０質量％で
ある。
【００６１】
　（６）加飾層
　本発明の積層樹脂成形体は、熱可塑性樹脂フィルムにあらかじめ熱可塑性樹脂フィルム
／印刷層／トップコート層をこの順に積層しておくことで、成形と同時に加飾を施すこと
ができる。
【００６２】
　印刷層としては公知のものを用いる事ができ、ポリウレタン系樹脂、ビニル系樹脂、ポ
リアミド系樹脂、ポリエステル系樹脂、アクリル系樹脂、ポリビニルアセタール系樹脂、
ポリエステルウレタン系樹脂、セルロースエステル系樹脂、アルキド系樹脂、熱可塑性エ
ラストマー系樹脂などが用いられる。また、好ましくは柔軟な被膜を作製することができ
る樹脂のバインダーが用いられ、適切な色の顔料または染料を着色剤として含有する着色
インキを用いる事が特に好ましい。
印刷層の形成方法は公知の方法を用いる事ができ、オフセット印刷法、グラビア印刷法、
スクリーン印刷法などの印刷法を用いることが好ましい。特に多色刷りや階調色彩を必要
とする場合はオフセット印刷法やグラビア印刷法が好ましく用いられる。また、単色の場
合はグラビアコート法、ロールコート法、コンマコート法などのコート法を採用すること
もできる。印刷法は図柄に応じて、全面的に形成する場合や部分的に形成する場合がある
。
【００６３】
　トップコート層としては公知のものを用いる事ができ、アクリル系樹脂、ポリエステル
系樹脂、ポリ塩化ビニル系樹脂、セルロース系樹脂、ゴム系樹脂、ポリウレタン系樹脂、
ポリ酢酸ビニル系樹脂、塩化ビニル－酢酸ビニル共重合体系樹脂、エチレン－酢酸ビニル
共重合体系樹脂共重合体を用いることが好ましい。トップコート層の形成方法としては、
例えばロールコート法、グラビアコート法、コンマコート法などのコート法、また、例え
ばグラビア印刷法、スクリーン印刷などの印刷法がある。
【００６４】
　また、目的に応じて、ハードコート層、耐候層、難燃層、防汚層、抗菌層などをコーテ
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ィングや熱ラミネート、ドライラミネートなどの手法により設けることができる。特にハ
ードコート層を積層する場合には、成形性を損なわないよう、紫外光の照射などの後処理
によって硬化するものが好ましい。
【実施例】
【００６５】
　以下、実施例によって本発明を詳細に説明する。なお諸特性は以下の方法により測定、
評価した。
【００６６】
　１．フィルム厚み比
積層樹脂成形体を、ダイヤモンドカッターを用いて縦、横２ｃｍ角のサンプルを１０個切
り出した。この１０個のサンプルは、コーナーや凹凸部分などと、積層樹脂成形体の中央
に近い平面部分を必ず含むように選択した。切断面を光学顕微鏡で５０倍に拡大し、任意
の異なる全２０箇所の写真を撮影した。撮影した写真のそれぞれについて、任意の３点に
おける熱可塑性樹脂フィルム層の厚みを測定し、全６０箇所の測定結果のうち、最小の値
をＴＡ、最大の値をＴＢとした。この比、ＴＡ／ＴＢをフィルム厚み比とした。
【００６７】
　２．昇温結晶化熱量、ガラス転移温度、結晶化パラメータ（ΔＴｃｇ）
Seiko Instrument（株）社製示差走査熱量分析装置ＤＳＣII型を用いて測定した。積層樹
脂成形体からカッターで熱可塑性樹脂フィルムを切り出し、加飾層、接着層がある場合は
紙やすりで削り取った。積層フィルムについては、熱可塑性樹脂フィルムの表層を鑢やカ
ッターナイフ等で削り採り、得られたサンプルを分析することができる。このようにして
準備した熱可塑性樹脂フィルム試料５ｍｇを、窒素雰囲気下、－３０℃で５分間保持後２
０℃／ｍｉｎ．の昇温速度で測定した。このＤＳＣ曲線から発熱曲線の極大点の温度を求
め昇温結晶化温度（Ｔｃ）とし、極小点の温度を融点（Ｔｍ）とした。なお、吸熱曲線の
場合は正負が逆になる。昇温結晶化熱量（ΔＨｃ）は、標準にインジュウムを用い、発熱
曲線の面積から求めた。ガラス転移温度（Ｔｇ）も同様にＤＳＣ曲線から求めた。結晶化
パラメータ（ΔＴｃｇ）を［式３］から算出した。
・結晶化パラメータ： ΔＴｃｇ＝Ｔｃ－Ｔｇ ・・・［式３］
結晶化時の発熱量（Ｓｃ）と融解時の吸熱量（Ｓｍ）を測定し、［式２］から結晶化指数
（Ｘ）を算出した。ここで得られた高結晶性ポリエステル層の結晶化指数（Ｘｓ）とポリ
エステル層の結晶化指数（Ｘｃ）より、［式４］を用いて結晶化指数パラメータ（ΔＸｓ
ｃ）を算出した。
・結晶化指数： Ｘ＝（Ｓｍ－Ｓｃ）／Ｓｍ×１００ ・・・［式２］ 
・結晶化指数パラメータ： ΔＸｓｃ＝Ｘｓ－Ｘｃ ・・・［式４］
　３．算術平均粗さＲａ
ＡＣＣＲＥＴＥＣＨ（株）東京精密社製表面粗さ計ＨＡＮＤＹＳＵＲＦ　Ｅ－３５Ｂを用
いて、ＩＳＯ４２８７－１９９７準拠のＪＩＳ　Ｂ　０６０１－２００１の規格に従い算
術平均粗さ（Ｒａ）を測定した。測定長は４ｍｍ、カットオフ値は０．８ｍｍ、測定レン
ジは１６０μｍで測定を行った。測定は積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムの任意の
３点以上で行い、その平均値を算術平均粗さ（Ｒａ）とした。
【００６８】
　４．線膨張係数
積層樹脂成形体をＩＳＯ １１３５９－２（１９９９）に基づいて評価した。積層樹脂成
形体の面内のある一方向を基準にして、０度、４５度、９０度、１３５度の異なる角度で
縦５０ｍｍ、横３０ｍｍ、高さ５ｍｍの大きさに切り出した４本の試験片を用意した。試
験片の切り出し位置は、リブ部、ヒンジ部、凹凸部などの形状が意図的に付されている部
分は避けて試験に供する。これらの試験片を３０℃から８０℃まで２℃／ｍｉｎの速度で
昇温させた時の寸法変化から４本の試験片を線形膨張係数を求め、線膨張係数はその平均
値とした。
【００６９】
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　５．光沢度
スガ試験機株式会社製デジタル変革光沢計ＵＧＵ－５Ｄを用いて光沢度を測定した。入射
光角度を６０°としたときの鏡面反射率が１０％となる、屈折率１．５６７のガラス面を
光沢度１００とした。測定は積層樹脂成形体の熱可塑性樹脂フィルムの表面の任意の３点
で行い、その平均値を光沢度とした。
【００７０】
　６．繊維長、繊維含有率
繊維強化樹脂について、ＪＩＳ Ｋ７０７５（１９９１）に記載の燃焼法に基づいて、ブ
ンゼンバーナー（ガスバーナー）を用いて繊維強化樹脂の樹脂を焼き飛ばし、繊維質量含
有率を求めた。また、取り出した炭素繊維は顕微鏡によって拡大し、少なくとも３００本
以上について繊維長を測定し、１ｍｍ以上のものについて平均して繊維長とした。
【００７１】
　実施例および比較例には以下のポリエステルおよび粒子マスターを使用した。
［ポリエチレンテレフタレートＡ（ＰＥＴ－Ａ）］
テレフタル酸ジメチル１００質量％、エチレングリコール６０質量％の混合物に、テレフ
タル酸ジメチル量に対して酢酸マグネシウム０．０９質量％、三酸化アンチモン０．０３
質量％を添加して、常法により加熱昇温してエステル交換反応を行なった。次いで、該エ
ステル交換反応生成物に、テレフタル酸ジメチル量に対して、リン酸８５％水溶液０．０
２０質量％を添加した後、重縮合反応槽に移行する。次いで、加熱昇温しながら反応系を
徐々に減圧して１ｍｍＨｇの減圧下、２９０℃で常法により重縮合反応を行い、融点２５
７℃、固有粘度０．６５ｄｌ／ｇのポリエチレンテレフタレート樹脂を得た。
【００７２】
　［１，４－シクロへキサンジメタノール共重合ポリテレフタレートＢ（ＰＥＴ－Ｂ）］
　イーストマン・ケミカル・ジャパン（株）社製１，４－シクロへキサンジメタノール共
重合ポリテレフタレート“ＧＮ０１１”（融点１９０℃、固有粘度０．７２ｄｌ／ｇ）を
用いた。１，４－シクロへキサンジメタノールの共重合割合は、３０モル％であった。
【００７３】
　［ポリエチレンテレフタレートＣ（ＰＥＴ－Ｃ）］
ＰＥＴ－Ａの重合時に、耐電防止剤としてドデシルベンゼンスルホン酸ナトリウム６質量
％およびポリエチレングリコール（分子量４０００）４質量％、酸化防止剤として、チバ
・スペシャルティ・ケミカルズ（株）社製“イルガノックス”（登録商標）１０１０を０
．１質量％、さらに下記手法で得られた凝集シリカ粒子（富士ディビソン（株）社製、粒
子径２．５μｍ）６質量％を添加したポリエチレンテレフタレート樹脂（固有粘度０ ．
６５ｄｌ／ｇ、融点２６４℃）を得た。
【００７４】
　凝集シリカ粒子：４塩化珪素１当量に対し、酸素１当量、および、水素１当量を気化装
置において気化させ、酸水素炎中において１０００℃で加水分解を行い、酸化ケイ素粒子
を得た。さらに、直径０．５ｍｍのビーズを用いた湿式サンドミルにて粉砕し所望の数平
均粒子径を有する凝集シリカを得た。
【００７５】
　［ポリエチレンテレフタレートＤ（ＰＥＴ－Ｄ）］
東レ（株）製ポリエチレンテレフタレート樹脂“ＴＳＢ９００”（固有粘度０．９０ｄｌ
／ｇ）を用いた
　［ポリプロピレンテレフタレートＡ（ＰＰＴ－Ａ）］
シェル化学（株）社製商品名“コルテラ”（登録商標）ＣＰ５０９２０１のポリプロピレ
ンテレフタレート（融点２２２℃、固有粘度０．９０ｄｌ／ｇ）を用いた。
【００７６】
　［ポリプロピレンテレフタレートＢ（ＰＰＴ－Ｂ）］
ＰＥＴ－Ｂで用いた酸化防止剤と帯電防止剤と凝集シリカ粒子をＰＥＴ－Ｃと同じ配合で
シェル化学（株）社製商品名“コルテラ”（登録商標）ＣＰ５０９２０１のポリプロピレ
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ンテレフタレート（融点２２２℃、固有粘度０．９０ｄｌ／ｇ）に添加し、得られた混合
物を２５０℃に設定したベント式二軸押出機（Ｌ／Ｄ＝３５）に供給した。押出機にて溶
融した溶融樹脂を口金に供給して直径５ｍｍの円状の穴から押出し、ただちに１０℃の冷
却水にて急冷して得られたガット状樹脂を４ｍｍ間隔で切断し、ポリプロピレンテレフタ
レートペレット（融点２２２℃、固有粘度０．９０ｄｌ／ｇ）を得た。
【００７７】
　［ポリブチレンテレフタレートＡ（ＰＢＴ－Ａ）］
東レ（株）社製“トレコン”（登録商標）１２００Ｓのポリブチレンテレフタレート（融
点２２４℃、固有粘度１．２６ｄｌ／ｇ）を用いた。
【００７８】
　［ポリブチレンテレフタレートＢ（ＰＢＴ－Ｂ）］
東レ（株）社製“トレコン”（登録商標）１１００Ｓのポリブチレンテレフタレート（融
点２２４℃、固有粘度０．８９ｄｌ／ｇ）を用いた。
【００７９】
　［ポリブチレンテレフタレートＣ（ＰＢＴ－Ｃ）］
ＰＥＴ－Ｂで用いた酸化防止剤と帯電防止剤と凝集シリカ粒子をＰＥＴ－Ｃと同じ配合で
東レ（株）社製“トレコン”（登録商標）１１００Ｓのポリブチレンテレフタレート（融
点２２４℃、固有粘度０．８９ｄｌ／ｇ）に添加し、得られた混合物を２５０℃に設定し
たベント式二軸押出機（Ｌ／Ｄ＝３５）に供給した。押出機にて溶融した溶融樹脂を口金
に供給して直径５ｍｍの円状の穴から押出し、ただちに１０℃の冷却水にて急冷して得ら
れたガット状樹脂を４ｍｍ間隔で切断し、ポリブチレンテレフタレートペレット（融点２
２８℃、固有粘度０．８９ｄｌ／ｇ）を得た。
【００８０】
　［ポリブチレンテレフタレートＤ（ＰＢＴ－Ｄ）］
東レ（株）社製“トレコン”（登録商標）１０５０Ｓのポリブチレンテレフタレートを用
いた。
【００８１】
　（実施例１）
ポリエステル層に用いるポリエステルを表１の配合で混合した。さらに別途ステアリルリ
ン酸（旭電化工業（株）社製“アデカスタブ”（登録商標）ＡＸ－７１））０．１質量％
を添加しベント式二軸押出機（Ｌ／Ｄ＝３６）に供給した。供給された樹脂は２８０℃で
溶融させた後に真空ベント部２ヶ所を通過させた。次いで、濾過精度３０μｍのリーフデ
ィスクフィルターを通過させた後、マルチマニホールド式ダイに供給した。高結晶性ポリ
エステル層にはＰＢＴ－Ａを用い、さらに別途カルナウバワックス１質量％を添加してベ
ント式二軸押出機（Ｌ／Ｄ＝３６）に供給し、２５０℃で溶融させた後に真空ベント部２
ヶ所を通過させ、次いで、濾過精度３０μｍのリーフディスクフィルターを通過させた後
、マルチマニホールド式ダイに供給した。ダイ内にてそれぞれの樹脂がマニホールドを経
たあと、２種の樹脂を高結晶性ポリエステル層／ポリエステル層／高結晶性ポリエステル
層に積層し、スリット状のダイより５５℃に温度制御した冷却ドラム上にシート状に吐出
した。その際、直径０．１ｍｍのワイヤー状電極を使用して静電印加し、高結晶性ポリエ
ステル層１層の層厚みが７．５μｍの厚み７５μｍの積層フィルムを得た。このフィルム
の全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。
【００８２】
　繊維強化樹脂成形体の原料ペレットの作成には、押出機として押出方向に２つの供給口
を有し、スクリュー径３０ｍｍ、Ｌ／Ｄ＝３５の同方向回転２軸押出機（株）日本製鋼所
製ＴＥＸ３を使用した。この押出機に対して、第１の供給口に、スクリュー式ペレット供
給装置からポリブチレンテレフタレートＤとポリエチレンテレフタレートＤを６３．６：
３６．４でブレンドした混合物を一定供給し、シリンダー温度２７０℃、スクリュー回転
数２００ｒｐｍで、まず樹脂のみで押出を行った。次に第２の供給口で樹脂が完全に溶融
していることを確認した後、直径７μｍ、番手８００ｔｅｘ、引張強度４．８１ＧＰａの
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炭素繊維ロービング（東レ（株）製“トレカ”Ｔ７００Ｓ）を８束、第２の供給口から供
給した。それぞれの供給速度は繊維強化樹脂の配合が表１に記載の条件（ＰＢＴ－Ｄ：Ｐ
ＥＴ－Ｄ：炭素繊維＝４４．５：２５．５：３０）となるよう調整した。炭素繊維ロービ
ングはスクリュー回転により定常的に押出機内に引き込まれ、溶融樹脂と共に押出機先端
へと送られ、ガット状に押出された。押出されたガットは、冷却槽で冷却し、７ｍｍ長に
切断してペレット化した。組成比得られたペレットを１１０℃で１２時間乾燥した後、射
出成形に用いた。
【００８３】
　繊維強化樹脂成形体は、日本製鋼所（株）製Ｊ１５０ＥII－Ｐ型射出成形機を用いて、
試験片用の金型を用いて成形を行った。シリンダー温度：２８０℃、金型温度１５０℃で
、はじめ樹脂圧６０ＭＰａで１５秒間押し出し、その後補圧５５ＭＰａをかけて１５秒間
冷却した。金型は試験片用のものを用い、成形される樹脂成形体が５０ｍｍ×１５０ｍｍ
×１０ｍｍで、上方４点の角が丸みを帯び、その４点で形成される面がゆるやかに傾斜し
た形状のものを使用した。真空成形機を用いて、フィルムを８０℃まで加熱し繊維強化樹
脂成形体の角まで覆うように積層を行った。
【００８４】
　（実施例２）
ポリエステル層の組成を表１の通りとし、押出温度を２８０℃、冷却ドラムの表面温度を
２５℃に変更、表層を設けずにポリエステル層のみで構成する以外は実施例１と同様の手
法により、厚み１００μｍの単膜無延伸フィルムを得た。このフィルムの全厚みムラは±
５％の範囲に収まっていた。繊維強化樹脂について、実施例１と同様にして得た。また、
単膜無延伸フィルムと繊維強化樹脂成形体の積層についても実施例１と同様にして試験を
行った。
【００８５】
　（実施例３）
ポリエステル層の組成を表１の通りとし、実施例２と同様にして厚み１００μｍの単膜無
延伸フィルムを得た。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。また、
繊維強化樹脂成形体中の強化繊維量が４５質量％となるよう表１のとおり（ＰＢＴ－Ｄ：
ＰＥＴ－Ｄ：炭素繊維＝３５：２０：４５）に配合比を変更して射出成形を行った以外は
すべて実施例２と同様の条件で繊維強化樹脂成形体を得た。積層フィルムと繊維強化樹脂
成形体の積層についても実施例１と同様にして試験を行った。炭素繊維の含有量を増加す
ることで、表面特性は悪化する傾向にあったが、線膨張係数や曲げ強度など機械的特性に
ついては優れた性質を示した。
【００８６】
　（実施例４）
ポリエステル層および表層のポリエステル組成を表１の通りとし、実施例１と同様の手法
により高結晶性ポリエステル層１層の層厚みが７．５μｍの厚み７５μｍの積層フィルム
を得た。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。また、繊維強化樹脂
は直径７μｍ、番手２２．５ｔｅｘのガラス繊維ヤーン　ＥＣＥ２２５　１／０　１．０
Ｚ（日東紡（株）製）を使用した以外は実施例１と同様にして得た。積層フィルムと繊維
強化樹脂成形体の積層についても実施例１と同様にして試験を行った。炭素繊維強化樹脂
成形体と比較してガラス繊維強化樹脂成形体の線膨張係数や曲げ強度などの物理的特性に
やや劣るほか、密度もガラス繊維強化樹脂が大きいため重量も上がっているが、表面特性
については良好な結果が得られた。
【００８７】
　（実施例５）
ポリエステル層および表層のポリエステル組成を表１の通りとし、押出量を調整すること
で高結晶性ポリエステル層1層の厚み１５μｍの厚み７５μｍのフィルムを得た以外はす
べて実施例１と同様にして試験を行った。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収
まっていた。繊維強化樹脂について、実施例１と同様にして得た。また、単膜無延伸フィ
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ルムと繊維強化樹脂成形体の積層についても実施例１と同様にして試験を行った。高結晶
性ポリエステル層を厚くすることで成形性については実施例１と比較するとやや劣るが、
合格レベルであった。特に表面特性については優れた性質を示した。
【００８８】
　（実施例６）
ポリエステル層の組成を表１の通りとし、実施例２と同様の手法により単膜無延伸フィル
ムを得た。繊維強化樹脂について、実施例１と同様にして得た。また、単膜無延伸フィル
ムと繊維強化樹脂成形体の積層についても実施例１と同様にして試験を行った。実施例１
と同様にして熱可塑性樹脂フィルムの厚みＴＡ、ＴＢについて、コーナーや凹凸部分など
と、積層樹脂成形体の中央に近い平面部分を必ず含むように選択し、表に示す値を得た。
【００８９】
　（実施例７）
ポリエステル層の組成を表１の通りとし、実施例２と同様の手法により厚み２５μｍの単
膜無延伸フィルムを得た。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。繊
維強化樹脂について、実施例１と同様にして得た。また、単膜無延伸フィルムと繊維強化
樹脂成形体の積層についても実施例１と同様にして試験を行った。
【００９０】
　（実施例８）
ポリエステル層および表層のポリエステル組成を表１の通りとし、実施例１と同様の手法
により、高結晶性ポリエステル層がポリプロピレンテレフタレートで、厚みが７５μｍの
積層フィルムを得た。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。繊維強
化樹脂について、実施例１と同様にして得た。また、積層フィルムと繊維強化樹脂成形体
の積層についても実施例１と同様にして試験を行った。
【００９１】
　（実施例９）
ポリエステル層の組成を表１の通りとし、実施例２と同様の手法により単膜無延伸フィル
ムを得た。繊維強化樹脂について、実施例１と同様にして得た。また、単膜無延伸フィル
ムと繊維強化樹脂成形体の積層についても実施例１と同様にして試験を行った。
【００９２】
　（実施例１０）
ポリエステル層および表層のポリエステル組成を表１の通りとし、実施例１と同様の手法
により積層フィルムを得た。得られた熱可塑性樹脂フィルムに印刷層、トップコート層を
この順に塗装した。印刷層としてはポリウレタン系樹脂グラビアインキ（大日精化工（株
）社製“ハイラミック”(登録商標)主要溶剤：トルエン／メチルエチルケトン／イソプロ
ピルアルコール、インキ：７２３Ｂ黄／７０１Ｒ白）を乾燥膜厚２０μｍ、トップコート
層としては紫外線硬化型アクリル系樹脂（ＢＡＳＦジャパン（株）社製“ＬＡＲＯＭＥＲ
”（登録商標）ＬＲ８９８３）を乾燥膜厚が４０μｍとなるように塗布した。繊維強化樹
脂について、実施例１と同様にして得た。また、積層フィルムと繊維強化樹脂成形体の積
層についても実施例１と同様にして試験を行った。
【００９３】
　（比較例１）
ＰＥＴ－Ａを真空乾燥機にて１８０℃４時間乾燥し、水分を十分に除去した後、単軸押出
機に供給、２８０℃で溶融し、異物の除去、押出量の均整化を行った後、Ｔダイより２５
℃に温度制御した冷却ドラム上にシート状に吐出した。その際、直径０．１ｍｍのワイヤ
ー状電極を使用して静電印加し、冷却ドラムに密着させ無延伸フィルムを得た。次いで、
長手方向への延伸前に加熱ロールにてフィルム温度を上昇させ、予熱温度を１１０℃、延
伸温度を１０５℃で長手方向に３．０倍延伸し、すぐに４０℃に温度制御した金属ロール
で冷却化した。次いでテンター式横延伸機にて予熱温度９５℃、延伸温度１２０℃で幅方
向に３．０倍延伸し、そのままテンター内にて幅方向に４％のリラックスを掛けながら温
度２４０℃で５秒間の熱処理を行い、フィルム厚み１８８μｍの二軸配向ポリエステルフ
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ィルムを得た。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。繊維強化樹脂
成形体は実施例１と同様の手法により得た。真空成形は二軸配向ポリエステルフィルムを
１９０℃まで加熱し繊維強化樹脂成形体を型として成形を行い、試験を行った。
【００９４】
　（比較例２）
ポリエステル層の組成を表１の通りとし、実施例２と同様の手法により厚さ２５μｍの単
膜無延伸フィルムを得た。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。ま
た、繊維強化樹脂成形体については実施例３と同様に強化繊維を４５質量％となるように
配合し、射出成形を行い、試験を行った。単膜無延伸フィルムと繊維強化樹脂成形体の積
層については実施例１と同様にして試験を行った。
【００９５】
　（比較例３）
ポリエステル層の組成を表１の通りとし、実施例２と同様の手法により厚さ１００μｍの
単膜無延伸フィルムを得た。このフィルムの全厚みムラは±５％の範囲に収まっていた。
繊維強化樹脂の成形と熱可塑性樹脂フィルムの積層を同時に行うインモールド成形を行っ
た。日本製鋼所（株）製Ｊ１５０ＥII－Ｐ型射出成形機を用いて、試験片用の金型に単膜
無延伸フィルムをセットし、シリンダー温度：２８０℃、金型温度８０℃で、はじめ樹脂
圧６０ＭＰａで１５秒間押し出し、その後補圧５５ＭＰａをかけて１５秒間冷却した。熱
可塑性樹脂フィルムに穴が空くなど、表面性は著しく悪化した。
【００９６】
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【表１－１】

【００９７】
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【表１－２】

【産業上の利用可能性】
【００９８】
　本発明の樹脂成形体は、繊維強化樹脂の含有により軽量かつ高強度を達成している。ま
た、低応力の熱可塑性樹脂フィルムを積層することで表面特性が大幅に改善されていると
同時に、成形追従性の向上に成功している。さらに、熱可塑性樹脂フィルムは耐溶剤性に
も優れているため、塗装などの加飾も可能である。予め熱可塑性樹脂フィルム／印刷層／
トップコート層のような構成を有すフィルムを使用することで、同時に加飾を施すことも
可能である。具体例を挙げると、自動車の外板など、人の目に触れる部材においても応用
することができるが、その応用範囲がこれらに限られるものではない。
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