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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）をニーディングゾーンを
２つ設けたスクリューアレンジにより溶融混練して配合した熱可塑性樹脂組成物からなり
、熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）相とポリカーボネート樹脂（Ｂ）相が相溶化している
ことを特徴とする熱可塑性樹脂ペレットであり、さらにペレットを溶融させるとスピノー
ダル分解の相分離過程が再開することを特徴とする熱可塑性樹脂ペレット。
【請求項２】
熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）をニーディングゾーンを
２つ設けたスクリューアレンジにより溶融混練して配合した熱可塑性樹脂組成物からなり
、熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）相とポリカーボネート樹脂（Ｂ）相が構造周期０．０
０１～０．４μｍの両相連続構造を有することを特徴とする熱可塑性樹脂ペレット。
【請求項３】
さらにペレットを溶融させるとスピノーダル分解の相分離過程が再開することを特徴とす
る請求項２記載の熱可塑性樹脂ペレット。
【請求項４】
前記熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）がポリブチレンテレフタレートであることを特徴と
する請求項１～３のいずれかに記載の熱可塑性樹脂ペレット。
【請求項５】
さらに平均粒径が０．００１～５μｍの不活性粒子（Ｃ）を０．０１～１０重量％含有す
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る請求項１～４のいずれかに記載の熱可塑性樹脂ペレット。
【請求項６】
前記不活性粒子（Ｃ）が、高分子架橋粒子、アルミナ粒子、球状シリカ粒子、ケイ酸アル
ミニウム粒子から選ばれる少なくとも１種である請求項５記載の熱可塑性樹脂ペレット。
【請求項７】
さらに離型剤（Ｄ）を０．００１～１重量％含有する請求項１～６のいずれかに記載の熱
可塑性樹脂ペレット。
【請求項８】
前記離型剤（Ｄ）が、長鎖脂肪族カルボン酸のエステルまたはアミド化合物、シリコーン
化合物から選ばれる少なくとも１種であることを特徴とする請求項７記載の熱可塑性樹脂
ペレット。
【請求項９】
前記離型剤（Ｄ）の全部または一部がペレットの外部表面に存在することを特徴とする請
求項７または８に記載の熱可塑性樹脂ペレット。
【請求項１０】
熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）を、ニーディングゾーン
を２つ設けたスクリューアレンジにより溶融混練する請求項１～９のいずれかに記載の熱
可塑性樹脂ペレットの製造方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
本発明は、機械特性に優れた成形品を得ることができる熱可塑性樹脂ペレットに関する。
また、成形品の成形加工性に優れ、品質の安定した成形品を得ることが可能になる熱可塑
性樹脂ペレットに関する。
【０００２】
【従来の技術】
熱可塑性ポリエステル樹脂は、結晶性、強度、耐薬品性に優れ、フィルム、繊維、射出成
形品など様々な用途に使用されている。
【０００３】
なかでもポリブチレンテレフタレート樹脂は機械的性質や耐熱性に優れることから、射出
成形材料として電気・電子機器部品、自動車部品および機械機構部品などの用途に対して
広く展開されている。また、フィルム用材料としても耐熱性や耐油性、耐薬品性、ガスバ
リア性に優れた食品包装用材料としての展開が行われている。
【０００４】
しかし、ポリブチレンテレフタレート樹脂は結晶特性が良いため、衝撃強度に代表される
靭性が不十分であり、また、ガラス転移温度が低いため、高温時の剛性が不足すると言っ
た課題を有している。これらの課題を解決するためにポリマーアロイの研究が従来から行
われている。
【０００５】
その一例としてポリカーボネート樹脂は、ガラス転移点が高く、耐衝撃特性にも優れてい
ることから、これらを配合することによって、その両者の特性を活かした改質が期待でき
、古くから検討がなされ、実用化されている。
【０００６】
しかしながら、単純なポリブチレンテレフタレート樹脂とポリカーボネート樹脂とのアロ
イでは、上記改善における効果に限界が有り、さらに高度の改善が要求されているのが現
状である。
【０００７】
このような要求に対して、特許文献１には、ポリブチレンテレフタレート樹脂、ポリカー
ボネート樹脂、アクリル系グラフト（共）重合体粒子からなる組成物を溶融混練して相互
侵入の編目構造を形成した成形体が記載されている。この構造により、単純なポリマーア
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ロイに比較して耐薬品性や強度、靭性がある程度改良されることが示されている。しかし
ながら同法は、特殊なアクリル系グラフト（共）重合体粒子を添加することにより相互侵
入の編目構造を形成させたものであり、その分散構造周期は十分に細かいものではなく、
そのためにこれを成形してなる成形品の強度や靭性、耐熱性の改良効果も必ずしも満足す
べきものでは無かった。
【０００８】
【特許文献１】
特開平５－１５６１４１号公報（第２頁）
【０００９】
【発明が解決しようとする課題】
本発明は、熱可塑性ポリエステル樹脂とポリカーボネート樹脂とのアロイにおいて、優れ
た強度、靭性、耐熱性を有する成形品の生産が可能となる熱可塑性樹脂ペレットを提供す
るものである。
【００１０】
【課題を解決するための手段】
本発明者らは、上記課題を解決すべく鋭意検討した結果、熱可塑性ポリエステル樹脂とポ
リカーボネート樹脂を溶融混練し両樹脂相が相溶あるいは極めて微細な両連続相を形成し
ているペレットとすることによって、そのペレットを成形して得られる成形品の物性が著
しく改良されることを見いだし本発明を完成させるにいたった。
【００１１】
すなわち本発明は、
（１）熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）をニーディングゾ
ーンを２つ設けたスクリューアレンジにより溶融混練して配合した熱可塑性樹脂組成物か
らなり、熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）相とポリカーボネート樹脂（Ｂ）相が相溶化し
ていることを特徴とする熱可塑性樹脂ペレットであり、さらにペレットを溶融させるとス
ピノーダル分解の相分離過程が再開することを特徴とする熱可塑性樹脂ペレット、
（２）熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）をニーディングゾ
ーンを２つ設けたスクリューアレンジにより溶融混練して配合した熱可塑性樹脂組成物か
らなり、熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）相とポリカーボネート樹脂（Ｂ）相が構造周期
０．００１～０．４μｍの両相連続構造を有することを特徴とする熱可塑性樹脂ペレット
、
（３）さらにペレットを溶融させるとスピノーダル分解の相分離過程が再開することを特
徴とする前記（２）記載の熱可塑性樹脂ペレット、
（４）前記熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）がポリブチレンテレフタレートであることを
特徴とする前記（１）～（３）のいずれかに記載の熱可塑性樹脂ペレット、
（５）さらに平均粒径が０．００１～５μｍの不活性粒子（Ｃ）を０．０１～１０重量％
含有する前記（１）～（４）いずれかに記載の熱可塑性樹脂ペレット、
（６）前記不活性粒子（Ｃ）が、高分子架橋粒子、アルミナ粒子、球状シリカ粒子、ケイ
酸アルミニウム粒子から選ばれる少なくとも１種である前記（５）記載の熱可塑性樹脂ペ
レット、
（７）さらに離型剤（Ｄ）を０．００１～１重量％含有する前記（１）～（６）いずれか
に記載の熱可塑性樹脂ペレット、
（８）前記離型剤（Ｄ）が、長鎖脂肪族カルボン酸のエステルまたはアミド化合物、シリ
コーン化合物から選ばれる少なくとも１種であることを特徴とする前記（７）記載の熱可
塑性樹脂ペレット、
（９）前記離型剤（Ｄ）の全部または一部がペレットの外部表面に存在することを特徴と
する前記（７）または（８）いずれかに記載の熱可塑性樹脂ペレット、
（１０）熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）とポリカーボネート樹脂（Ｂ）を、ニーディン
グゾーンを２つ設けたスクリューアレンジにより溶融混練する前記（１）～（９）のいず
れかに記載の熱可塑性樹脂ペレットの製造方法、
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を提供するものである。
【００１２】
【発明の実施の形態】
本発明で用いる熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）とは、二塩基酸またはそのエステル形成
性誘導体および、ジオールまたはその誘導体からエステル化反応により合成される飽和ポ
リエステルであり、従来公知のポリエステルが広く使用でき、特に限定されるものではな
い。
【００１３】
上記二塩基酸またはそのエステル形成性誘導体としてはテレフタル酸、イソフタル酸、フ
タル酸、２，６－ナフタレンジカルボン酸、１，５－ナフタレンジカルボン酸、ビス（ｐ
－カルボキシフェニル）メタン、アントラセンジカルボン酸、４，４´－ジフェニルエー
テルジカルボン酸、５－ナトリウムスルホイソフタル酸などの芳香族ジカルボン酸、アジ
ピン酸、セバシン酸、アゼライン酸、ドデカンジオン酸などの脂肪族ジカルボン酸、１，
３－シクロヘキサンジカルボン酸、１，４－シクロヘキサンジカルボン酸などの脂環式ジ
カルボン酸およびこれらの低級アルコールエステルなどが挙げられる。またジオールまた
はその誘導体としては炭素数２～２０の脂肪族グリコールすなわち、エチレングリコール
、プロピレングリコール、１，４－ブタンジオール、ネオペンチルグリコール、１，５－
ペンタンジオール、１，６－ヘキサンジオール、デカメチレングリコール、シクロヘキサ
ンジメタノール、シクロヘキサンジオールなど、あるいは分子量４００～６０００の長鎖
グリコール、すなわちポリエチレングリコール、ポリ－１，３－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およびこれらのエステル形成性誘導体などが挙げられ
る。
【００１４】
これらの重合体ないしは共重合体の好ましい例としては、ポリブチレンテレフタレート、
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／ア
ジペート）、ポリブチレン（テレフタレート／セバケート）、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）、ポリブチレンナフタレ－ト、ポリエチレンテレフタ
レート、ポリエチレン（テレフタレート／イソフタレート）、ポリエチレン（テレフタレ
ート／アジペート）、ポリエチレン（テレフタレート／５－ナトリウムスルホイソフタレ
ート）、ポリブチレン（テレフタレート／５－ナトリウムスルホイソフタレート）、ポリ
エチレンナフタレ－ト、ポリシクロヘキサンジメチレンテレフタレート、ポリプロピレン
テレフタレートなどが挙げられる。なかでもポリブチレンテレフタレート、ポリブチレン
（テレフタレート／アジペート）、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）、ポリブチレンナフタレ－ト、ポリエチレンテレフタレート、ポリエチレン（テ
レフタレート／アジペート）、ポリエチレンナフタレート、ポリシクロヘキサンジメチレ
ンテレフタレート、ポリプロピレンテレフタレートなどが特に好ましく、最も好ましいの
はポリブチレンテレフタレートである。
【００１５】
またこれら重合体および共重合体は、成形性、機械的特性の観点からｏ－クロロフェノー
ル溶液を用いて２５℃で測定したときの固有粘度が０．３６～１．６０、特に０．５２～
１．２５の範囲にあるものが好適であり、さらには０．６～１．０の範囲にあるものが最
も好ましい。
【００１６】
本発明で用いる（Ｂ）ポリカーボネート樹脂とは、ビスフェノールＡ、つまり２，２’－
ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパン、４，４’－ジヒドロキシジフェニルアルカン
あるいは４，４’－ジヒドロキシジフェニルスルホン、４，４’－ジヒドロキシジフェニ
ルエーテルから選ばれた１種以上を主原料とするものが好ましく挙げられ、なかでもビス
フェノールＡ、つまり２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とし
て製造されたものが好ましい。具体的には、上記ビスフェノールＡなどをジヒドロキシ成
分として用い、エステル交換法あるいはホスゲン法により得られたポリカーボネート樹脂
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であることが好ましい。さらに、ビスフェノールＡの一部、好ましくは１０モル％以下を
、４，４’－ジヒドロキシジフェニルアルカンあるいは４，４’－ジヒドロキシジフェニ
ルスルホン、４，４’－ジヒドロキシジフェニルエーテルなどで置換したものも好ましく
用いられる。
【００１７】
本発明で用いる熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）と、ポリカーボネート樹脂（Ｂ）の配合
量は、熱可塑性ポリエステル樹脂（Ａ）の配合量とポリカーボネート樹脂（Ｂ）の配合量
の重量比で９５／５～５／９５が好ましく、さらには９０／１０～１０／９０がより好ま
しく、特に７５／２５～２５／７５が最も好ましい。
【００１８】
本発明の熱可塑性樹脂ペレットは、熱可塑性ポリエステル樹脂とポリカーボネート樹脂と
が相溶化しているか、あるいは両連続構造を有し、その構造周期が０．００１～０．４μ
ｍであることが必要である。
【００１９】
本発明における相溶化しているとは、分子レベルで均一に混合している状態のことであり
、具体的には熱可塑性ポリエステル樹脂相およびポリカーボネート樹脂相がいずれも０．
００１μｍ以上の相構造を形成していない場合を指す。この状態は熱可塑性樹脂ペレット
から超薄切片を切り出し、高倍率の電子顕微鏡で観察し構造が観察されないことで判断で
きる。
【００２０】
一方、両相連続構造を確認するためには、規則的な周期構造が確認されることが重要であ
る。これは例えば、光学顕微鏡観察や透過型電子顕微鏡観察により、両相連続構造が形成
されることの確認に加えて、光散乱装置や小角Ｘ線散乱装置を用いて行う散乱測定におい
て、散乱極大が現れることの確認が有効である。なお、光散乱装置、小角Ｘ線散乱装置は
最適測定領域が異なるため、構造周期の大きさに応じて適宜選択して用いられる。この散
乱測定における散乱極大の存在は、ある周期を持った規則正しい相分離構造を持つ証明で
あり、その周期Λｍ　は、両相連続構造の場合構造周期に対応し、分散構造の場合粒子間
距離に対応する。またその値は、散乱光の散乱体内での波長λ、散乱極大を与える散乱角
θｍ　を用いて次式
Λｍ　＝（λ／２）／ｓｉｎ（θｍ　／２）
により計算することができる。
【００２１】
本発明ではこの構造周期が０．００１～０．４μｍであることが必要であり、好ましくは
０．００１～０．２μｍである。構造周期が０．４μｍを超えた場合は、その熱可塑性樹
脂ペレットを成形して得られる成形品の靭性が低下するため好ましくない。
【００２２】
上記の両相連続構造は、スピノーダル分解による相分離を用いることにより得ることがで
きる。
【００２３】
一般に、２成分の樹脂からなるポリマーアロイには、これらの組成に対して、ガラス転移
温度以上、熱分解温度以下の実用的な全領域において相溶する相溶系や、逆に全領域で非
相溶となる非相溶系や、ある領域で相溶し、別の領域で相分離状態となる、部分相溶系が
あり、さらにこの部分相溶系には、その相分離状態の条件によってスピノーダル分解によ
って相分離するものと、核生成と成長によって相分離するものがある。
【００２４】
スピノーダル分解による相分離とは、異なる２成分の樹脂組成および温度に対する相図に
おいてスピノーダル曲線の内側の不安定状態で生じる相分離のことを指し、また核生成と
成長による相分離とは、該相図においてバイノーダル曲線の内側であり、かつスピノーダ
ル曲線の外側の準安定状態で生じる相分離のことを指す。
【００２５】
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かかるスピノーダル曲線とは、組成および温度に対して、異なる２成分の樹脂を混合した
場合、相溶した場合の自由エネルギーと相溶しない２相における自由エネルギーの合計と
の差（ΔＧｍｉｘ）を濃度（φ）で二回偏微分したもの（∂2ΔＧｍｉｘ／∂φ2）が０と
なる曲線のことであり、またスピノーダル曲線の内側では、∂2ΔＧｍｉｘ／∂φ2＜０の
不安定状態であり、外側では∂2ΔＧｍｉｘ／∂φ2＞０である。
【００２６】
またかかるバイノーダル曲線とは、組成および温度に対して、系が相溶する領域と相分離
する領域の境界の曲線のことである。
【００２７】
詳細な理論によると、スピノーダル分解では、一旦相溶領域の温度で均一に相溶した混合
系の温度を、不安定領域の温度まで急速に変化させた場合、系は共存組成に向けて急速に
相分離を開始する。その際濃度は一定の波長に単色化され、構造周期（Λｍ）で両分離相
が共に連続して規則正しく絡み合った両相連続構造を形成する。この両相連続構造形成後
、その構造周期を一定に保ったまま、両相の濃度差のみが増大する過程をスピノーダル分
解の初期過程と呼ぶ。
【００２８】
さらに上述のスピノーダル分解の初期過程における構造周期（Λｍ）は熱力学的に下式の
ような関係がある。
Λｍ～［│Ｔｓ－Ｔ│／Ｔｓ］-1/2

（ここでＴｓはスピノーダル曲線上の温度）
ここで本発明でいうところの両相連続構造とは、混合する樹脂の両成分がそれぞれ連続相
を形成し、互いに三次元的に絡み合った構造を指す。この両相連続構造の模式図は、例え
ば「ポリマーアロイ　基礎と応用（第２版）（第１０．１章）」（高分子学会編：東京化
学同人）に記載されている。
【００２９】
スピノーダル分解では、この様な初期過程を経た後、波長の増大と濃度差の増大が同時に
生じる中期過程、濃度差が共存組成に達した後、波長の増大が自己相似的に生じる後期過
程を経て、最終的には巨視的な２相に分離するまで進行するが、本発明においては、最終
的に巨視的な２相に分離する前の所望の構造周期に到達した段階で構造を固定すればよい
。また中期過程から後期過程にかける波長の増大過程において、組成や界面張力の影響に
よっては、片方の相の連続性が途切れ、上述の両相連続構造から分散構造に変化する場合
もある。この場合には所望の粒子間距離に到達した段階で構造を固定すればよい。
【００３０】
本発明の熱可塑性樹脂ペレットの製造方法は、溶融混練による方法であり、得られるペレ
ットにおいて熱可塑性ポリエステル樹脂とポリカーボネート樹脂とが相溶化しているか、
あるいは両連続構造を有し、その構造周期が０．００１～０．４μｍである構造を形成さ
せることができれば特に制限はない。その具体的な製造方法としては、２軸押出機のニー
ディングゾーンにおいて高せん断応力下での溶融混練によって熱可塑性ポリエステル樹脂
とポリカーボネート樹脂とを相溶化させ、相溶化した状態の樹脂組成物が押出機のダイ内
部のせん断応力がかからない滞留部分での溶融滞留によってスピノーダル分解が開始する
までの間にストランドとして吐出後水中で急冷することによって相溶化した状態のペレッ
トを得ることができる。この場合は、押出機のニーディングブロックを多用したり、樹脂
温度を下げたり、スクリュー回転数を高くすることによって高せん断応力状態を形成し、
ダイ内部の滞留時間を短くすることでスピノーダル分解が開始するまでの間に樹脂組成物
を吐出させ、冷却水の温度を低温に保つことで溶融状態の樹脂組成物を急冷して相溶化状
態のままで構造を固定することが達成できる。また、ダイ内部での滞留時間を長くしたり
、冷却水を温水とすることで溶融状態の樹脂組成物を徐冷して、スピノーダル分解の初期
過程を誘発するための時間を与えることで、構造周期が０．００１～０．４μｍの状態で
固定した熱可塑性樹脂ペレットを得ることができる。ダイ内部での滞留時間は、ダイ内部
の容積を変更するか、樹脂の吐出量を変更することにより調整できる。
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【００３１】
本発明の熱可塑性樹脂ペレットの形状には特に制限が無いが、射出成形、押出成形など公
知の塑性加工に供するために適した大きさ、形状であることが好ましい。具体例としては
、直径１．０～６．０ｍｍ、好ましくは１．５～４．０ｍｍ、長さ２．０～６．０ｍｍ、
好ましくは２．５～４．０ｍｍの円筒形状や、縦・横それぞれ３．０～６．０ｍｍ、厚さ
１．５～３ｍｍの直方体形状である。
【００３２】
本発明の熱可塑性樹脂ペレットには、不活性粒子（Ｃ）を含有させることも好ましい。不
活性粒子（Ｃ）としては、高分子架橋粒子、アルミナ粒子、球状シリカ粒子、凝集シリカ
粒子、ケイ酸アルミニウム粒子、炭酸カルシウム粒子、酸化チタン粒子、カオリン粒子な
どが挙げられる。これらの中でも、高分子架橋粒子、アルミナ粒子、球状シリカ粒子、ケ
イ酸アルミニウム粒子が好ましく用いられる。　不活性粒子の平均粒径は０．００１～５
μｍであることが好ましく、より好ましくは０．０１～３μｍである。また、不活性粒子
の配合割合は、本発明の熱可塑性樹脂ペレット１００重量％に対して、０．０１～１０重
量％であることが好ましい。より好ましくは０．０５～５重量％である。不活性粒子が０
．０１重量％未満の場合は、フィルムやシート成形の際に滑り性が不良となり成形性を低
下させる可能性があり、逆に１０重量％を超えると靭性を低下させる可能性があり好まし
くない。
【００３３】
さらに本発明の熱可塑性樹脂ペレットには離型剤（Ｄ）を含有させることも好ましい。離
型剤としては、ステアリン酸やモンタン酸のような長鎖脂肪族カルボン酸とエチレングリ
コールやグリセリン、ペンタエリスリトールなどの多価アルコールとのエステル化合物や
、ステアリン酸やモンタン酸のような長鎖脂肪族カルボン酸とステアリルアミンやエチレ
ンジアミンなどとのアミド化合物、またシリコーン化合物などが用いられる。好ましい離
型剤の具体例としてはモンタン酸のエチレングリコールエステルやエチレンビスステアリ
ルアミドなどが挙げられる。
【００３４】
離型剤の配合割合は、本発明の熱可塑性樹脂ペレット１００重量％に対して、０．００１
～１重量％であることが好ましく、より好ましくは０．００５～０．８重量％である。離
型剤が０．００１重量％未満では射出成形の際に離型性が不良となり成形性を低下させる
可能性があり、逆に１重量％を超えると離型剤が成形品表面にブリードアウトし成形品外
観を低下させたり金型を汚染したりする可能性があり好ましくない。
【００３５】
また、離型剤は全てが熱可塑性樹脂ペレット内部に含有されていても良いが、一部または
全部が熱可塑性樹脂ペレットの表面に存在していることも好ましい。
【００３６】
本発明の熱可塑性樹脂ペレットには本発明の目的を損なわない範囲でさらに各種の添加剤
を含有せしめることもできる。これらの添加剤としては、例えば、タルク、カオリン、マ
イカ、クレー、ベントナイト、セリサイト、塩基性炭酸マグネシウム、水酸化アルミニウ
ム、ガラスフレーク、ガラス繊維、炭素繊維、アスベスト繊維、岩綿、炭酸カルシウム、
ケイ砂、ワラステナイト、硫酸バリウム、ガラスビーズ、酸化チタンなどの強化材、非板
状充填材、あるいは酸化防止剤（リン系、硫黄系など）、紫外線吸収剤、熱安定剤（ヒン
ダードフェノール系など）、エステル交換反応抑制剤、滑剤、帯電防止剤、ブロッキング
防止剤、染料および顔料を含む着色剤、難燃剤（ハロゲン系、リン系など）、難燃助剤（
三酸化アンチモンに代表されるアンチモン化合物、酸化ジルコニウム、酸化モリブデンな
ど）、発泡剤、カップリング剤（エポキシ基、アミノ基メルカプト基、ビニル基、イソシ
アネート基を一種以上含むシランカップリング剤やチタンカップリング剤）、抗菌剤等が
挙げられる。
【００３７】
本発明の熱可塑性樹脂ペレットは任意の方法で成形加工することが可能であり、成形形状
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は、任意の形状が可能である。成形方法としては、例えば、射出成形、押出成形、インフ
レーション成形、ブロー成形などを挙げることができるが、中でも射出成形やフィルムお
よび／またはシート押出成形が好ましい。またかかるフィルムおよび／またはシート化の
製造方法としては、単軸あるいは２軸押出機を用いてＴダイから溶融押出し、キャストド
ラムで冷却固化してシート化する方法、溶融押出シートを２つのロール間で成形するポリ
ッシング方法やカレンダーリング方法などがあるが、ここでは特に限定されるものではな
い。またキャストドラムにキャストする際、溶融樹脂をキャストドラムに密着させるには
、静電印加を与える方法、エアーナイフを用いる方法、キャストドラムに対向する押さえ
のドラムを用いる方法等を用いることもできる。また延伸してフィルム化する方法は、特
に制限はなく、逐次２軸延伸、同時２軸延伸でも構わなく、また通常延伸倍率は２～８倍
の間、延伸速度は５００～５０００％／分の間が多く用いられる。
【００３８】
本発明の熱可塑性樹脂ペレットは相溶化しているか、あるいはスピノーダル分解の初期過
程で構造が凍結されているため、そのペレットを溶融加工するために溶融させるとスピノ
ーダル分解の相分離過程が再開し、徐々に大きい相分離構造が形成できる。ここで成形加
工時の溶融滞留時間や滞留温度、せん断応力などを調整することにより、目的に応じた相
分離構造を有する成形品を形成することができる。このようにして得られる成形品は、機
械的強度や耐熱性に優れるため、射出成形品、押出成形品として、自動車部品、電気電子
部品、包装材料など各種用途に好適に使用することができる。
【００３９】
【実施例】
以下、実施例を挙げて本発明の効果をさらに説明する。
実施例、比較例では以下の評価方法を用いた。
【００４０】
（１）評価試験片の製造
得られたペレットを、ホッパ下から先端に向かって、２４０℃－２５０℃－２６０℃－２
６０℃に設定した日精樹脂工業社製射出成形機（ＰＳ－６０Ｅ９ＤＳＥ）で、金型温度８
０℃とし、保圧１０秒、冷却時間３０秒の成形サイクルで厚さ１／８インチのＡＳＴＭ１
号ダンベル試験片を成形した。
【００４１】
（２）相構造の評価
▲１▼電子顕微鏡による観察
ペレットをヨウ素染色法によりポリカーボネートを染色後、ウルトラミクロトームを用い
て超薄切片を切り出したサンプルについて、日立製作所製Ｈ－７１００型透過型電子顕微
鏡にて１０万倍に拡大して相構造の観察を行った。
【００４２】
▲２▼両相連続構造の構造周期は小角Ｘ線散乱により測定した。Ｘ線発生装置は理学電機
社製ＲＵ－２００で、ＣｕＫα線を線源とし、出力５０ＫＶ／１５０ｍＡ、スリット径０
．５ｍｍ、カメラ半径４０５ｍｍ、露出時間１２０分、フィルムＫｏｄａｋ　ＤＥＦ－５
にて散乱写真を撮影した。小角Ｘ線散乱においてピーク位置（θｍ）から下式で構造周期
（Λｍ）を計算した。
Λｍ　＝（λ／２）／ｓｉｎ（θｍ　／２）。
【００４３】
（３）引張試験
厚さ１／８インチのＡＳＴＭ１号ダンベル試験片を使用し、オリエンテック社製ＵＴＡ－
２．５Ｔを用いて、ＡＳＴＭ　Ｄ６３８に従い、試料標点間距離１１４ｍｍ、歪み速度１
０ｍｍ／ｍｉｎで行った。
【００４４】
また、実施例、比較例において使用樹脂、添加剤は、以下に示すものを使用した。
【００４５】
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ＰＢＴ：ポリブチレンテレフタレート（東レ（株）製“トレコン”１０５０Ｓ、ガラス転
移温度３２℃、結晶融解温度２２０℃）
ＰＣ：芳香族ポリカーボネート（三菱エンジニアリングプラスチック（株）製“ユーピロ
ン”Ｈ４０００、ガラス転移温度１５１℃）
不活性粒子：平均粒径２．５μｍ（２次径）の湿式シリカ
離型剤：エチレングリコールモンタン酸エステル（クラリアントジャパン社製、Ｌｉｃｏ
ｗａｘ　Ｅ）。
【００４６】
［実施例１～５］
表１記載の組成からなる原料を、押出温度２６０℃に設定し、ニーディングゾーンを２つ
設けたスクリューアレンジとし、スクリュー回転数３００ｒｐｍとした２軸押出機（池貝
工業社製ＰＣＭ－３０）に供給し、ダイから吐出後のガットを、１０℃に温調した水を満
たした冷却バス中を１５秒間かけて通過させることで急冷し構造を固定した後ストランド
カッターでペレタイズしペレットを得た。ダイ内部での滞留時間は５秒であった。各実施
例のペレットはいずれも透明であり、またこれらのペレットをヨウ素染色法によりポリカ
ーボネートを染色後、超薄切片を切り出したサンプルについて、透過型電子顕微鏡にて１
０万倍に拡大して観察を行ったが、いずれのサンプルについても０．００１μｍ以上の構
造物がみられず相溶化していることを確認した。
【００４７】
得られたペレットを用いて上記製造法にしたがって厚さ１／８インチのＡＳＴＭ１号ダン
ベル試験片を成形した。なお、実施例５に関しては、表１に示したように離型剤の一部を
ペレットに外部添加して成形を行った。このＡＳＴＭ１号ダンベルを用いて、ＡＳＴＭ　
Ｄ６３８に従い引張試験を行った。結果を表１に示した。また、成形時に冷却時間のみを
短縮して成形品を取り出す試験を行い、成形品が変形せずに取り出すことのできる最低冷
却時間を求め表１に記載した。最低冷却時間が短いほど成形サイクルタイムを短縮できる
ため、生産性に優れている。
【００４８】
上記射出成形条件で成形を行った成形品から厚み１００μｍの切片を切り出し、上記ペレ
ットと同様に、透過型電子顕微鏡写真から構造の状態を観察した。電子顕微鏡写真では黒
色に染色されたポリカーボネート相と、白色のポリブチレンテレフタレート相が、互いに
連続相を形成している両相連続構造が観察された。
【００４９】
また、上記の両相連続構造の構造周期を小角Ｘ線散乱で測定した。小角Ｘ線散乱において
ピーク位置（θｍ）から下式で構造周期（Λｍ）を計算した。
Λｍ　＝（λ／２）／ｓｉｎ（θｍ　／２）。
【００５０】
［実施例６～８］
ダイ内部容積が大きいダイを用いる以外は実施例１～３と同様にして溶融混練を行いペレ
ットを得た。ダイ内部での滞留時間は２０秒であった。実施例１～３と同様にして、透過
型電子顕微鏡で観察したところ微細な両相連続構造が観察された。小角Ｘ線散乱から求め
た構造周期を表１に示した。実施例１～３と同様に成形評価を行い結果を表１に示した。
【００５１】
【表１】
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［比較例１～４］
ダイ内部容積がさらに大きいダイを用い、スクリュー回転数を１００回転とし、冷却バス
の温度を４０℃にする以外は実施例１～４と同様にして溶融混練を行いペレットを得た。
ダイ内部での滞留時間は１２０秒であった。得られたペレットは不透明であり、実施例１
～４と同様にして顕微鏡で観察したところ分散構造あるいは両相連続構造が観察された。
構造周期は実施例１～４に比較して荒いため、電子顕微鏡写真から構造周期を求め表２に
示した。なお、分散構造を示す場合には構造周期ではなく粒子間距離を示した。また、実
施例１～４と同様に成形評価を行い結果を表２に示した。
【００５３】
【表２】

【００５４】
［実施例９～１１］
表３記載の組成からなる原料を実施例１～３と同様にして溶融混練を行いペレットを得た
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。さらに、得られたペレットを用いて、押出温度２５０℃に設定し、滞留時間１０分間に
調整した先端部にＴダイを有する単軸押出機（φ４０ｍｍ）に供給し、フィルム化を行っ
た。尚、フィルム化においては、Ｔダイの下部に５０℃に温調したハードクロムの鏡面キ
ャストドラムにＴダイの口金から吐出した樹脂をキャストし、さらに５０℃に温調した第
２ドラムを通過後、巻き取り速度が一定となる様、毎分５ｍに設定したロール間を通過後
、巻き取りロールにより巻き取ることによりフィルムを得た。得られたフィルムの厚みは
０．１ｍｍであった。また得られたフィルムは透明であったが、ヨウ素染色法によりポリ
カーボネートを染色後、超薄切片を切り出したサンプルについて、透過型電子顕微鏡にて
１０万倍に拡大して観察を行い、いずれのサンプルも両相連続構造物が存在することを確
認した。また、小角Ｘ線散乱によって構造周期を測定した。なお、フィルム成形の際、時
として巻き取りロールへの巻き取り時にフィルムにしわが発生するが、この発生頻度を記
録し、１時間あたりの発生回数として表３に示した。この巻きしわの発生頻度が少ないほ
ど安定してフィルム成形が可能であり生産性にすぐれたペレットであると言える。
【００５５】
次に上記得られたフィルムから１００ｍｍ角のサンプルを切り出し、４辺をクリップで固
定し、９０℃、６０秒間予熱後、９０℃で温調されたオーブン内で、延伸速度２０００％
／分、延伸倍率３倍で、４辺のクリップを同時２軸延伸となるよう延伸させた。延伸後の
サンプルについても、上記同様に小角Ｘ線散乱から構造周期、及び透過型電子顕微鏡写真
から構造の状態を観察した結果を表３に記載した。この延伸後のサンプルでは、延伸前と
比較して構造周期が増大しており、この延伸時の熱処理時に構造発展がなされたものと考
えられる。さらに延伸後、得られたシートから長さ×幅×厚み＝５０ｍｍ×１０ｍｍ×０
．０３ｍｍのサンプルを切り出し、チャック間距離２０ｍｍ、引張速度１０ｍｍ／分で測
定した引張強度、引張伸びを測定した結果を表３に記載した。
【００５６】
【表３】
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【００５７】
［比較例５～６］
表３記載の原料を用い比較例１と同様の混練条件で、熱可塑性樹脂ペレットを得た。ペレ
ットは不透明であり、電子顕微鏡観察の結果、構造周期０．５μｍの両相連続構造を有す
ることがわかった。このペレットを実施例９～１１と同様の方法でフィルム成形を行った
。得られたフィルムは不透明であり、電子顕微鏡観察の結果、粒子間距離が１．５μｍの
分散構造を有することがわかった。次に得られたフィルムを実施例９～１１と同様の方法
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で同時２軸延伸を試みたがフィルムが破れ、延伸は不可能であった。
【００５８】
【発明の効果】
以上説明した様に、本発明の熱可塑性樹脂ペレットは、機械物性に優れた射出成形品や、
フィルムを、高い生産性で得ることができるため、これらの特性を活かして構造材料とし
て有用に用いることができる。
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