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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　熱可塑性樹脂成形体と、付加反応型シリコーン系組成物と、部材とを備え、
　前記熱可塑性樹脂成形体は、ポリブチレンテレフタレート系樹脂、及び５価のリン化合
物を含み、
　前記熱可塑性樹脂成形体と、前記部材とが結合されており、
　前記熱可塑性樹脂成形体と前記付加反応型シリコーン系組成物とが、下記（Ａ）～（Ｃ
）：
（Ａ）前記熱可塑性樹脂成形体と、前記部材とが、前記付加反応型シリコーン系組成物を
介して接合される状態；
（Ｂ）前記熱可塑性樹脂成形体が複数の成形体で構成されており、前記複数の成形体が前
記付加反応型シリコーン系組成物を介して接合される状態；
（Ｃ）前記付加反応型シリコーン系組成物が、前記熱可塑性樹脂成形体上に配置された前
記部材の表面を覆い、かつ前記熱可塑性樹脂成形体に接触する状態；
のいずれかの状態で接触する一体成形体。
【請求項２】
　前記５価のリン化合物が、下記の一般式（Ｉ）で表されるホスフィン酸塩及び／又は下
記一般式（ＩＩ）で表されるジホスフィン酸塩である請求項１に記載の一体成形体。
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【化１】

【化２】

（式中、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ３及びＲ４は、それぞれ同一又は相異なって、アルキル基、シク
ロアルキル基、アリール基又はアラルキル基を示し、Ｒ５はアルキレン基、脂環族二価基
又は芳香族二価基を示す。Ｒ１及びＲ２は互いに結合して隣接するリン原子とともに環を
形成してもよい。Ｍｍ＋は価数ｍの金属を示し、ｍは２～４の整数である。Ｍｎ＋は価数
ｎの金属を示し、ｎは２～４の整数である。）
【請求項３】
　前記５価のリン化合物が、リン酸エステルである請求項１に記載の一体成形体。
【請求項４】
　前記５価のリン化合物が、アルカリ金属リン酸塩及び／又はアルカリ土類金属リン酸塩
である請求項１に記載の一体成形体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、一体成形体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　熱可塑性樹脂を成形してなる樹脂成形体は、成形が容易、軽量等の特徴を有するため、
様々な製品、部品に使用されている。
【０００３】
　樹脂成形体は、用途等によっては、他の部材と接合させる場合がある。樹脂成形体と他
の部材とを接合する方法としては、接着剤による接合、ネジ止め、二重成形、熱板溶着、
振動溶着、レーザー溶着等が知られている。接合方法の選択は、用途、樹脂成形体の形状
等を考慮して行われ、用途によって好適な接合方法は異なる。なお、種類の異なる樹脂や
金属との接合では溶着加工が困難なため、接着やネジ止め、かしめといった手法をとるこ
とが一般的である。
【０００４】
　樹脂成形体を他の部材と接合する場合の一例として、電子部品が搭載された基板を収容
するケース材（樹脂成形体からなるケース材）が挙げられる（特許文献１）。上記基板が
ケース材に収容される理由は、ダストや外部衝撃等から電子部品に与えられるダメージを
軽減するためである。
【０００５】
　ところで、上記のようなケース材に収容された電子部品は、ポッティングが施されるこ
とがある。電子部品が水分により錆びること等を防止するためである。このようなポッテ
ィングが施される電子部品の例としては、自動車用各種電子制御装置、センサー、自動車
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用・家電用のハイブリッドＩＣ、半導体部品等を挙げることができる（特許文献２）。
【０００６】
　上記の基板や電子部品を収容するケースと蓋の接合、又はケース内に固定するために接
着剤が使用されたり、ポッティングを施すために使用するポッティング剤として、エポキ
シ系組成物、シリコーン系組成物等が知られている。耐熱性、耐寒性等が要求される一体
成形体の場合には、付加反応型のシリコーン系組成物（白金触媒を用いて硬化させるタイ
プ）が好ましく使用される。なお、この付加反応型シリコーン系組成物は、上記の接着剤
、ポッティング剤の他にシーリング剤、コーティング剤等としても使用されることが知ら
れている。
【０００７】
　ところで、付加反応型のシリコーン系組成物を用いる場合において、樹脂成形体にリン
化合物が含まれると、このリン化合物は、白金触媒による付加反応を阻害する（硬化阻害
）。その結果、接着剤として付加反応型シリコーン系組成物を用いた場合、樹脂成形体と
他の部材との密着力が不充分になりやすい。また、ポッティング剤として付加反応型シリ
コーン系組成物を用いた場合、硬化阻害によって電子部品が空気に触れてしまい、錆によ
る電子部品の動作不良が発生する場合がある。
【０００８】
　通常、リン化合物は、樹脂成形体に所望の物性を付与する等の目的で添加される。例え
ば、リン化合物は、難燃剤や安定剤として、樹脂に添加することができ、樹脂組成物に対
して、難燃性を付与したり、高温環境下で物性低下や変色を防いだりする効果がある。こ
のように、リン化合物は、有用な添加剤として知られており、リン化合物は、必須成分と
して樹脂組成物に含まれる場合も多い。
【０００９】
　以上の通り、リン化合物は、有用な添加剤として知られているが、付加反応型シリコー
ン系組成物と接触する樹脂成形体に配合するには適していないとされる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１０】
【特許文献１】特開２００４－３４３６８４号公報
【特許文献２】特開２００９－１４９７３６号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１１】
　本発明は、以上の課題を解決するためになされたものであり、その目的は、リン化合物
を含む樹脂成形体に、付加反応型シリコーン系組成物が接触しても硬化阻害しない技術を
提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明者らは、上記課題を解決するために鋭意研究を重ねた。その結果、リン化合物の
中でも５価のリン化合物を用いれば、リン化合物が、付加反応型シリコーン系組成物の硬
化を阻害する問題が生じないことを見出し、本発明を完成するに至った。より具体的には
、本発明は以下のものを提供する。
【００１３】
　（１）　熱可塑性樹脂成形体と、付加反応型シリコーン系組成物と、部材とを備え、前
記熱可塑性樹脂成形体は、５価のリン化合物を含み、前記熱可塑性樹脂成形体と前記付加
反応型シリコーン系組成物とが接触する一体成形体。
【００１４】
　（２）　前記熱可塑性樹脂成形体がポリブチレンテレフタレート系樹脂を含む（１）に
記載の一体成形体。
【００１５】
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　（３）　前記５価のリン化合物は、下記の一般式（Ｉ）で表されるホスフィン酸塩及び
／又は下記一般式（ＩＩ）で表されるジホスフィン酸塩である（１）又は（２）に記載の
一体成形体。
【化１】

【化２】

（式中、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ３及びＲ４は、それぞれ同一又は相異なって、アルキル基、シク
ロアルキル基、アリール基又はアラルキル基を示し、Ｒ５はアルキレン基、脂環族二価基
又は芳香族二価基を示す。Ｒ１及びＲ２は互いに結合して隣接するリン原子とともに環を
形成してもよい。Ｍｍ＋は価数ｍの金属を示し、ｍは２～４の整数である。Ｍｎ＋は価数
ｎの金属を示し、ｎは２～４の整数である。）
【００１６】
　（４）　前記５価のリン化合物は、リン酸エステルである（１）又は（２）に記載の一
体成形体。
【００１７】
　（５）　前記５価のリン化合物は、アルカリ金属リン酸塩及び／又はアルカリ土類金属
リン酸塩である（１）又は（２）に記載の一体成形体。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明においては、リン化合物として５価のリン化合物を用いるため、リン化合物が付
加反応型シリコーン組成物の硬化を阻害しない。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】図１（ａ）は第一実施形態の一体成形体１を模式的に示す斜視図であり、図１（
ｂ）は図１（ａ）のＸＸ断面を模式的に示した断面図である。
【図２】図２（ａ）は第二実施形態の一体成形体１を模式的に示す斜視図であり、図２（
ｂ）は図２（ａ）のＸＸ断面を模式的に示した断面図である。
【図３】図３は実施例の一体成形体を示す模式図であり、（ａ）は一体成形体の製造過程
を示す図であり、（ｂ）は一体成形体の評価方法を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００２０】
　以下、本発明の実施形態について詳細に説明するが、本発明は以下の実施形態に限定さ
れない。
【００２１】
　本発明の一体成形体は、熱可塑性樹脂成形体と、付加反応型シリコーン系組成物と、部
材とを備える。熱可塑性樹脂成形体は単一成形体でも良いし、複数の成形体で構成されて
いても良い。例えば、第一熱可塑性樹脂成形体と第二熱可塑性樹脂成形体との二つの成形
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体からなる場合、付加反応型シリコーン系組成物（以下の説明において、単にシリコーン
系組成物という場合がある）によって接合してなる一体成形体が挙げられる。第一熱可塑
性樹脂成形体と第二熱可塑性樹脂成形体の少なくとも一方に５価のリン化合物が含まれる
。５価のリン化合物が含まれる方が上記熱可塑性樹脂成形体にあたる。両者に５価のリン
化合物が含まれる場合には、いずれを熱可塑性樹脂成形体としてもよい。
【００２２】
　単一成形体の場合は、部材とその成形体とがシリコーン系組成物とで接着されていたり
、部材と熱可塑性樹脂成形体はネジ止め等で結合され周囲をシリコーン系組成物で覆われ
ていたり、容器状の成形体中に部材が収納されシリコーン系組成物でポッティングされて
いても良い。先ず、本発明の一体成形体の概略例を、図を用いて説明する。
【００２３】
　図１は、本発明の一体成形体の第一実施形態を示す図であり、図１（ａ）は、第一実施
形態の一体成形体１を模式的に示す斜視図であり、図１（ｂ）は、図１（ａ）のＸＸ断面
を模式的に示した断面図である。
【００２４】
　図１に示すように一体成形体１は、ケース１０と、カバー１１と、付加反応型シリコー
ン系組成物１２とを備え、ケース１０とカバー１１とが付加反応型シリコーン系組成物１
２により接合されて、全体として箱体構造を形成する。
【００２５】
　ケース１０は、一の面に開口を有する箱状の部品であり、本発明における熱可塑性樹脂
成形体にあたるとする。ケース１０は、開口が存在する面の端面に、付加反応型シリコー
ン系組成物１２を介して、カバー１１と接合するための第一接合面１０１を有する。
【００２６】
　カバー１１は、板状の成形体であり、本発明における部材にあたるとする。カバー１１
は一の面の外周に、付加反応型シリコーン系組成物１２を介して、ケース１０と接合する
ための第二接合面１１１を有する。
【００２７】
　なお、ケース１０、カバー１１には、付加反応型シリコーン組成物の硬化温度に耐える
ことができる程度の耐熱性が求められる。したがって、ケース１０やカバー１１は、原料
として耐熱性の高い熱可塑性樹脂（詳細は後述する）を用いることが好ましい。
【００２８】
　付加反応型シリコーン系組成物１２は、第一接合面１０１と第二接合面１１１とを接合
するための接着剤として働く。付加反応型シリコーン系組成物１２により接合する方法で
あれば、熱による密着力の低下も生じないため好ましい。
【００２９】
　図１に示す第一実施形態の一体成形体の製造方法について簡単に説明する。第一接合面
１０１及び第二接合面１１１の少なくとも一方の面に付加反応型シリコーン系組成物１２
を塗布し、その後、第一接合面１０１と第二接合面１１１とを接触させて第一接合面１０
１と第二接合面１１１とを接合する。
【００３０】
　以上が本発明の一体成形体の第一実施形態であり、付加反応型シリコーン系組成物が接
着剤として用いられる実施形態である。以下、付加反応型シリコーン系組成物がポッティ
ング剤として使用される実施形態（第二実施形態）について説明する。
【００３１】
　図２は第二実施形態の一体成形体を示す図である。図２（ａ）は第二実施形態の一体成
形体１を模式的に示す斜視図であり、図２（ｂ）は図２（ａ）のＸＸ断面を模式的に示し
た断面図である。第二実施形態の一体成形体１は、一体成形体１の内部に電子部品２が配
置される構成、この電子部品２の周囲が付加反応型シリコーン組成物１２で覆われる構成
を有する点、ケース１０とカバー１１との接合が付加反応型シリコーン系組成物を使用す
る場合に限られず、ネジ止めや溶着によって接合されることもある点で第一実施形態の一
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体成形体と異なる。なお、以下の説明にあたって、第一実施形態と同一構成要件について
は同一符号を付し、その説明を省略もしくは簡略化する。
【００３２】
　電子部品２は、センサー、自動車用・家電用のハイブリッドＩＣ、半導体部品等の電子
部品であり、ケース１０とカバー１１とで囲まれるように、ケース１０の底面に従来公知
の一般的な方法で配置される。従来公知の一般的な方法としては、例えば、接着剤を用い
たり、ネジ止めにより配置したりする方法が挙げられる。接着剤には付加反応型シリコー
ン系組成物を使用してもよいし、他の接着剤を使用してもよい。また、図２（ｂ）に示す
ように、電子部品２は、その周囲が付加反応型シリコーン系組成物１２で囲まれている。
【００３３】
　この電子部品２の周囲を覆う付加反応型シリコーン系組成物１２は、電子部品２が付加
反応型シリコーン系組成物１２に完全に浸かるように、ケース１０及びカバー１１と電子
部品２とで囲まれる空間内に設けられる。この付加反応型シリコーン系組成物１２はポッ
ティング剤として働く。
【００３４】
　図２に示す第二実施形態の一体成形体の製造方法について簡単に説明する。電子部品２
をケース１０の底に配置した後、ケース１０の内部を付加反応型シリコーン組成物１２で
満たし、その後、第一接合面１０１と第二接合面１１１とを接合する。
【００３５】
　次いで、本発明の一体成形体が奏する効果について簡単に説明する。このように付加反
応型シリコーン組成物により得られる一体成形体は、熱による影響を受けにくく、非常に
有用である。さらに、本発明によれば、熱可塑性樹脂成形体にリン化合物を添加できるた
め、熱可塑性樹脂成形体に難燃性や高温で安定して存在できる性質等を付与でき、高温環
境下で好適に使用できる一体成形体が得られる。
【００３６】
　従来は、リン化合物を含む樹脂成形体を他の樹脂成形体と接合する際に、付加反応型シ
リコーン系組成物を用いると、リン化合物が付加反応型シリコーン系組成物の硬化を阻害
し、樹脂成形体同士を充分に密着させた一体成形体を得ることができないとされていた。
また、電子部品保護のためのシリコーンポッティング剤は硬化阻害によって電子部品が空
気に触れてしまい、錆による電子部品の動作不良が発生する恐れがあった。
【００３７】
　しかし、本発明ではリン化合物として５価のリン化合物を用いるため、上記の通り、リ
ン化合物が付加反応型シリコーン系組成物の硬化を阻害しない。その結果、本発明の一体
成形体は、樹脂成形体にリン化合物を含むにもかかわらず、樹脂成形体同士や電子部品を
充分に密着させ、さらに、内装基板の信頼性を向上させた一体成形体になる。
【００３８】
　以上の通り、本発明は、従来組み合わせることができないとされていたリン化合物を含
む樹脂成形体と、付加反応型シリコーン系組成物とを組み合わせるものである。以下、熱
可塑性樹脂成形体、付加反応型シリコーン系組成物、部材についてさらに詳細に説明する
。
【００３９】
　以上、本発明の一体成形体について、付加反応型シリコーン系組成物が接着剤として用
いられる場合、ポッティング剤として用いられる場合について説明したが、付加反応型シ
リコーン系組成物をシーリング剤、コーティング剤等として使用する一体成形体も本発明
に含まれる。
【００４０】
　また、以上の説明においては、ケースとカバーとを有する箱状の一体成形体を例に説明
したが、箱状のものに限られず、例えば、熱可塑性樹脂成形体に、電子部品を他の部材と
して、付加反応型シリコーン系組成物で接着させてなる一体成形体も本発明に含まれる。
【００４１】
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＜熱可塑性樹脂成形体＞
　熱可塑性樹脂成形体は、熱可塑性樹脂とリン化合物とを含む樹脂組成物を成形してなる
。以下、熱可塑性樹脂、リン化合物、その他の含有可能な成分（その他の成分）について
この順で説明する。
【００４２】
［熱可塑性樹脂］
　熱可塑性樹脂成形体の製造に使用される熱可塑性樹脂としては、特に限定されず、一般
的な熱可塑性樹脂を使用することができる。例えば、ポリアセタール、ポリブチレンテレ
フタレート、ポリアミド、ポリフェニレンサルファイド、ＡＢＳ樹脂、ポリエチレン、ポ
リプロピレン、ポリフェニレンオキサイド、液晶性樹脂、生分解性樹脂等の熱可塑性樹脂
を使用することができる。
【００４３】
　ところで、上述の通り、付加反応型シリコーン系組成物の特徴の一つとして、耐熱性に
優れることが挙げられる。熱可塑性樹脂として、耐熱性の高いものを選択すれば、耐熱性
に優れた一体成形体になり、付加反応型シリコーン系組成物の特徴も充分に活かすことが
できる。このような観点から、上記の熱可塑性樹脂の中でも、耐熱性に優れ、難燃剤と好
適に組み合わせ可能なポリブチレンテレフタレートが最も好ましい。そこで、以下ではポ
リブチレンテレフタレートについて説明する。
【００４４】
　ポリブチレンテレフタレートは、少なくともテレフタル酸又はそのエステル形成性誘導
体（Ｃ１－６のアルキルエステルや酸ハロゲン化物等）を含むジカルボン酸成分と、少な
くとも炭素原子数４のアルキレングリコール（１，４－ブタンジオール）又はそのエステ
ル形成性誘導体（アセチル化物等）を含むグリコール成分とを重縮合して得られるポリブ
チレンテレフタレート系樹脂である。ポリブチレンテレフタレートはホモポリブチレンテ
レフタレートに限らず、ブチレンテレフタレート単位を６０モル％以上（特に７５モル％
以上９５モル％以下）含有する共重合体であってもよい。
【００４５】
　本発明において用いるポリブチレンテレフタレートの末端カルボキシル基量は、本発明
の目的を阻害しない限り特に制限されない。本発明において用いるポリブチレンテレフタ
レートの末端カルボキシル基量は、３０ｍｅｑ／ｋｇ以下が好ましく、２５ｍｅｑ／ｋｇ
以下がより好ましい。かかる範囲の末端カルボキシル基量のポリブチレンテレフタレート
を用いる場合には、得られるポリブチレンテレフタレート樹脂組成物が湿熱環境下での加
水分解による強度低下を受けにくくなる。
【００４６】
　また、本発明において用いるポリブチレンテレフタレートの固有粘度は本発明の目的を
阻害しない範囲で特に制限されない。ポリブチレンテレフタレートの固有粘度（ＩＶ）は
０．６０ｄＬ／ｇ以上１．２ｄＬ／ｇ以下であるのが好ましい。さらに好ましくは０．６
５ｄＬ／ｇ以上０．９ｄＬ／ｇ以下である。かかる範囲の固有粘度のポリブチレンテレフ
タレートを用いる場合には、得られるポリブチレンテレフタレート樹脂組成物が特に成形
性に優れたものとなる。また、異なる固有粘度を有するポリブチレンテレフタレートをブ
レンドして、固有粘度を調整することもできる。例えば、固有粘度１．０ｄＬ／ｇのポリ
ブチレンテレフタレートと固有粘度０．７ｄＬ／ｇのポリブチレンテレフタレートとをブ
レンドすることにより、固有粘度０．９ｄＬ／ｇのポリブチレンテレフタレートを調製す
ることができる。ポリブチレンテレフタレートの固有粘度（ＩＶ）は、例えば、ｏ－クロ
ロフェノール中で温度３５℃の条件で測定することができる。
【００４７】
　本発明において用いるポリブチレンテレフタレートにおいて、テレフタル酸及びそのエ
ステル形成性誘導体以外のジカルボン酸成分（コモノマー成分）としては、例えば、イソ
フタル酸、フタル酸、２，６－ナフタレンジカルボン酸、４，４’－ジカルボキシジフェ
ニルエーテル等のＣ８－１４の芳香族ジカルボン酸；コハク酸、アジピン酸、アゼライン
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酸、セバシン酸等のＣ４－１６のアルカンジカルボン酸；シクロヘキサンジカルボン酸等
のＣ５－１０のシクロアルカンジカルボン酸；これらのジカルボン酸成分のエステル形成
性誘導体（Ｃ１－６のアルキルエステル誘導体や酸ハロゲン化物等）が挙げられる。これ
らのジカルボン酸成分は、単独で又は２種以上を組み合わせて使用できる。
【００４８】
　これらのジカルボン酸成分の中では、イソフタル酸等のＣ８－１２の芳香族ジカルボン
酸、及び、アジピン酸、アゼライン酸、セバシン酸等のＣ６－１２のアルカンジカルボン
酸がより好ましい。
【００４９】
　本発明において用いるポリブチレンテレフタレートにおいて、１，４－ブタンジオール
以外のグリコール成分（コモノマー成分）としては、例えば、エチレングリコール、プロ
ピレングリコール、トリメチレングリコール、１，３－ブチレングリコール、ヘキサメチ
レングリコール、ネオペンチルグリコール、１，３－オクタンジオール等のＣ２－１０の
アルキレングリコール；ジエチレングリコール、トリエチレングリコール、ジプロピレン
グリコール等のポリオキシアルキレングリコール；シクロヘキサンジメタノール、水素化
ビスフェノールＡ等の脂環式ジオール；ビスフェノールＡ、４，４’－ジヒドロキシビフ
ェニル等の芳香族ジオール；ビスフェノールＡのエチレンオキサイド２モル付加体、ビス
フェノールＡのプロピレンオキサイド３モル付加体等の、ビスフェノールＡのＣ２－４の
アルキレンオキサイド付加体；又はこれらのグリコールのエステル形成性誘導体（アセチ
ル化物等）が挙げられる。これらのグリコール成分は、単独で又は２種以上を組み合わせ
て使用できる。
【００５０】
　これらのグリコール成分の中では、エチレングリコール、トリメチレングリコール等の
Ｃ２－６のアルキレングリコール、ジエチレングリコール等のポリオキシアルキレングリ
コール、又は、シクロヘキサンジメタノール等の脂環式ジオール等がより好ましい。
【００５１】
　ジカルボン酸成分及びグリコール成分の他に使用できるコモノマー成分としては、例え
ば、４－ヒドロキシ安息香酸、３－ヒドロキシ安息香酸、６－ヒドロキシ－２－ナフトエ
酸、４－カルボキシ－４’－ヒドロキシビフェニル等の芳香族ヒドロキシカルボン酸；グ
リコール酸、ヒドロキシカプロン酸等の脂肪族ヒドロキシカルボン酸；プロピオラクトン
、ブチロラクトン、バレロラクトン、カプロラクトン（ε－カプロラクトン等）等のＣ３

－１２ラクトン；これらのコモノマー成分のエステル形成性誘導体（Ｃ１－６のアルキル
エステル誘導体、酸ハロゲン化物、アセチル化物等）が挙げられる。
【００５２】
　以上説明したコモノマー成分を共重合したポリブチレンテレフタレート共重合体は、何
れもポリブチレンテレフタレートとして好適に使用できる。また、ポリブチレンテレフタ
レート樹脂として、ホモポリブチレンテレフタレート重合体とポリブチレンテレフタレー
ト共重合体とを組み合わせて使用してもよい。
【００５３】
［リン化合物］
　リン化合物は、５価のリン化合物である。５価のリン化合物であれば、付加反応型シリ
コーン系組成物の硬化を阻害することがほとんどない。５価のリン化合物としては、例え
ば、ホスフィンオキサイド系、ホスフィネート系、ホスホネート系、ホスフェート系、ホ
スフィニックアミド系、ホスホノジアミデート系、ホスホラミド系、ホスホラミデート系
、ホスホロジアミデート系、ホスフィンイミド系、ホスフィンサルファイド系、ホスフィ
ン酸塩、ホスホネート塩、ホスフィンイミド塩等のリン化合物を挙げることができる。こ
れらのリン化合物は単独で用いてもよいし、複数を併用してもよい。
【００５４】
　リン化合物は難燃剤として用いられる場合がある。この場合、難燃剤は樹脂成形体に対
して難燃性を付与する。難燃剤が添加された樹脂成形体は、炎に接触する可能性のある樹
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コーン系組成物が耐熱性に優れることを考慮すると、熱可塑性樹脂として耐熱性に優れる
ものを選択すれば、本発明の一体成形体は、難燃性が要求される用途に好適に採用するこ
とができる。
【００５５】
　リン化合物が難燃剤として用いられる場合とは、例えば、樹脂成形体中のリン化合物の
含有量が１０質量％以上３０質量％以下の場合が挙げられる。リン化合物の含有量がこの
範囲内にあれば、付与される難燃性の程度はリン化合物の種類によって異なるものの、樹
脂成形体に難燃性が付与される。なお、リン化合物の含有量が上記の上限を超える場合で
あっても、難燃剤としての効果を奏するが、ポリブチレンテレフタレート等の他の成分の
性質を活かす観点から、上限以下であることが好ましい。
【００５６】
　難燃剤として、特に好ましいリン化合物としては、ホスフィン酸塩が挙げられる。ホス
フィン酸塩としては、例えば、ホスフィン酸、ジホスフィン酸、又はこれらの重合物（又
は縮合物、例えばポリホスフィン酸等）等の塩［金属塩の他；ホウ素塩（ボリル化合物等
）、アンモニウム塩、アミノ基含有窒素含有化合物との塩等）等］が挙げられる。ホスフ
ィン酸塩は、単独で又は二種以上組み合わせて使用できる。なお、ホスフィン酸塩は、鎖
状及び環状のいずれの構造を有していてもよい。
【００５７】
　塩を形成するホスフィン酸、ジホスフィン酸又はこれらの重合物としては、有機基を有
しないホスフィン酸、ジホスフィン酸等であってもよいが、通常、有機ホスフィン酸、有
機ジホスフィン酸、有機ジホスフィン酸の重合物（又は縮合物）等である場合が多い。上
記塩は、これらのホスフィン酸を一種含有してもよく、二種以上組み合わせて含有しても
よい。
【００５８】
　上記ホスフィン酸類のうち、特に金属塩が好ましい。塩を形成する金属としては、アル
カリ金属（カリウム、ナトリウム等）、アルカリ土類金属（マグネシウム、カルシウム等
）、遷移金属（鉄、コバルト、ニッケル、銅等）、周期表第１２族金属（亜鉛等）、周期
表第１３族金属（アルミニウム等）等が挙げられる。金属塩は、これらの金属を一種含有
してもよく、二種以上組み合わせて含有してもよい。金属のうち、アルカリ土類金属（マ
グネシウム、カルシウム等）及び周期表第１３族金属（アルミニウム等）が好ましい。
【００５９】
　金属の価数は特に制限されず、例えば１～４価程度であってもよいが、好ましくは２～
４価、さらに好ましくは２又は３価である。
【００６０】
　好ましいホスフィン酸塩としては、具体的に、下記式（Ｉ）で表される化合物が挙げら
れ、好ましいジホスフィン酸塩としては、具体的に、下記式（ＩＩ）で表される化合物が
挙げられる。下記式（Ｉ）、（ＩＩ）で表されるリン化合物は、熱可塑性樹脂の成形性、
機械的強度、強靭性等の各種物性を低下させることなく、樹脂成形体に難燃性を付与する
ことができる。
【００６１】
【化３】
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【化４】

（式中、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ３及びＲ４は、それぞれ同一又は相異なって、アルキル基、シク
ロアルキル基、アリール基又はアラルキル基を示し、Ｒ５はアルキレン基、脂環族二価基
又は芳香族二価基を示す。Ｒ１及びＲ２は互いに結合して隣接するリン原子とともに環を
形成してもよい。Ｍｍ＋は価数ｍの金属を示し、ｍは２～４の整数である。Ｍｎ＋は価数
ｎの金属を示し、ｎは２～４の整数である。）
【００６２】
　Ｒ１～Ｒ４で表される炭化水素基としては、アルキル基（例えば、メチル、エチル、イ
ソプロピル、ｎ－ブチル、ｔ－ブチル基等の直鎖状又は分岐鎖状Ｃ１－６アルキル基）、
シクロアルキル基（シクロヘキシル基等のＣ５－８シクロアルキル基等）、アリール基（
フェニル基等のＣ６－１０アリール基等）、アラルキル基（ベンジル基等のＣ６－１０ア
リール－Ｃ１－４アルキル基等）等が挙げられる。これらの基のうち、通常、アルキル基
（好ましくはＣ１－４アルキル基等）、アリール基（フェニル基等）等が好ましい。
【００６３】
　Ｒ１及びＲ２が結合して隣接するリン原子とともに形成する環は、環を構成するヘテロ
原子としてリン原子を有するヘテロ環（リン原子含有ヘテロ環）であり、通常、４～２０
員ヘテロ環、好ましくは５～１６員ヘテロ環が挙げられる。また、リン原子含有ヘテロ環
は、ビシクロ環であってもよい。リン原子含有ヘテロ環は、置換基を有していてもよい。
【００６４】
　Ｒ５で表される二価の炭化水素基としては、アルキレン基（又はアルキリデン基、例え
ば、メチレン、エチレン、フェニルエチレン、プロピレン、トリメチレン、１，４－ブタ
ンジイル、１，３－ブタンジイル基等のＣ６－１０アリール基等の置換基を有していても
よい直鎖状又は分岐鎖状Ｃ１－１０アルキレン基等）、脂環族二価基（シクロヘキシレン
基、シクロヘキサジメチレン基等のＣ５－８脂環族二価基等）、芳香族二価基［フェニレ
ン基、トリレン基等のＣ１－４アルキル基等の置換基を有していてもよいＣ６－１０アリ
ーレン基；キシリレン基等のアレーン環にメチル基等のＣ１－４アルキル基を有していて
もよいＣ６－１０アリーレンジＣ１－４アルキレン基；アレーン環にメチル基等のＣ１－
４アルキル基を有していてもよいビスアリール基（例えば、ビフェニレン基；メタジフェ
ニレン基等の直鎖状又は分岐鎖状Ｃ１－４アルカン－ジＣ６－１０アリーレン基；ジフェ
ニルエーテル等のＣ６－１０アリールエーテルに対応する二価基；ジフェニルケトン等の
ジＣ６－１０アリールケトンに対応する二価基；ジフェニルスルフィド等のジＣ６－１０
アリールスルフィドに対応する二価基等）等］等が挙げられる。これらの二価炭化水素基
のうち、アルキレン基（特にＣ１－６アルキレン基等）が好ましい。
【００６５】
　好ましい金属塩（Ｉ）及び（ＩＩ）は、金属Ｍの価数（ｍ及びｎ）がそれぞれ２～３で
ある多価金属塩である。
【００６６】
　ホスフィン酸の金属塩（Ｉ）の具体例としては、例えば、ジメチルホスフィン酸Ａｌ、
メチルエチルホスフィン酸Ａｌ、ジエチルホスフィン酸Ａｌ等のジアルキルホスフィン酸
Ａｌ塩（ジＣ１－１０アルキルホスフィン酸Ａｌ塩等）、フェニルホスフィン酸Ａｌ、ジ
フェニルホスフィン酸Ａｌ等のアリールホスフィン酸Ａｌ塩（モノ又はジＣ６－１０アリ
ールホスフィン酸Ａｌ塩等）、メチルフェニルホスフィン酸Ａｌ等のアルキルアリールホ
スフィン酸Ａｌ塩（Ｃ１－４アルキル－Ｃ６－１０アリールホスフィン酸Ａｌ塩等）、１
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－ヒドロキシ－１Ｈ－ホスホラン－１－オキシドＡｌ塩、２－カルボキシ－１－ヒドロキ
シ－１Ｈ－ホスホラン－１－オキシドＡｌ塩等の置換基を有していてもよいアルキレンホ
スフィン酸のＡｌ塩（Ｃ３－８アルキレンホスフィン酸Ａｌ塩等）、これらのＡｌ塩に対
応するＣａ塩の他、他の金属塩等が挙げられる。
【００６７】
　ジホスフィン酸の金属塩（ＩＩ）の具体例としては、例えば、エタン－１，２－ビス（
ホスフィン酸）Ａｌ塩等のアルカンビス（ホスフィン酸）Ａｌ塩［Ｃ１－１０アルカンビ
ス（ホスフィン酸）Ａｌ塩等］、エタン－１，２－ビス（メチルホスフィン酸）Ａｌ塩等
のアルカンビス（アルキルホスフィン酸）Ａｌ塩［Ｃ１－１０アルカンビス（Ｃ１－６ア
ルキルホスフィン酸）Ａｌ塩等］、これらのＡｌ塩に対応するＣａ塩の他、他の金属塩等
が挙げられる。
【００６８】
　ホスフィン酸の金属塩には、これらのホスフィン酸の多価金属塩及び／又はジホスフィ
ン酸の多価金属塩の重合物又は縮合物も含まれる。
【００６９】
　ホスフィン酸塩としては、ホスフィン酸の多価金属塩、ジホスフィン酸の多価金属塩、
及びジホスフィン酸の重合物（又は縮合物）の多価金属塩から選択された少なくとも一種
が好ましい。
【００７０】
　好ましいホスフィン酸塩は、上記式（Ｉ）又は（ＩＩ）で示される金属塩のうち、特に
ジアルキルホスフィン酸金属塩（Ｃａ塩、Ａｌ塩等）、アルカンビスホスフィン酸金属塩
（Ｃａ塩、Ａｌ塩等）等である。
【００７１】
　ホスフィン酸塩の平均粒子径は１０μｍ以下であることが好ましい。より好ましくは８
μｍ以下、さらに好ましくは５μｍ以下である。平均粒子径が小さいほうが、成形品外観
が優れ、靭性及び難燃性改善効果に優れる場合が多い。ホスフィン酸類の平均粒子径は、
レーザー回折／散乱式の粒度分布測定装置等によりメジアン径として得られる。
【００７２】
　難燃剤として好ましく使用可能なリン化合物は、上記のホスフィン酸塩以外に、リン酸
エステルが挙げられる。脂肪族リン酸エステル、芳香族リン酸エステル、芳香族縮合リン
酸エステルのいずれも使用することができる。脂肪族リン酸エステルとしては、トリメチ
ルホスフェート、トリエチルホスフェート、トリブチルホスフェート等が挙げられる。芳
香族リン酸エステルとしては、トリフェニルホスフェート、トリクレジルホスフェート、
クレジルジフェニルホスフェート、トリキシレニルホスフェート、クレジル２，６キシレ
ニルホスフェート、トリス（ｔ－ブチル化フェニル）ホスフェート、トリス（イソプロピ
ル化フェニル）ホスフェート、リン酸トリアリールイソプロピル化物等が挙げられる。芳
香族縮合リン酸エステルとしては、レゾルシノールビスジフェニルホスフェート、ビスフ
ェノールＡビス（ジフェニルホスフェート）、レゾルシノールビスジキシレニルホスフェ
ート等が挙げられる。これらのリン酸エステルの中では、芳香族縮合リン酸エステルの使
用が好ましく、芳香族縮合リン酸エステルの中でもレゾルシノールビスジキシレニルホス
フェートの使用が好ましい。
【００７３】
　以上の説明では、難燃剤として用いられるリン化合物について説明したが、続いて、安
定剤として使用されるリン化合物について説明する。ここで、安定剤とは、例えば、高温
環境下での樹脂成形体の変色防止に用いられる安定剤が挙げられる。このような安定剤が
添加された樹脂成形体は、高温環境下での使用が前提になっており、一体成形体としても
高い耐熱性が要求される。上述の通り、本発明においては、付加反応型シリコーン系組成
物が耐熱性に優れるため、熱可塑性樹脂として耐熱性に優れるものを選択すれば、本発明
の一体成形体は、高温環境下で使用される用途に好適に採用することができる。
【００７４】
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　リン化合物が安定剤として使用される場合とは、例えば、樹脂成形体中にリン化合物が
０．０１質量％以上３．０質量％以下含まれる場合を指す。安定化効果、安定化の程度は
、リン化合物の種類やリン化合物の含有量に依存するが、樹脂成形体中のリン化合物の含
有量が上記範囲内にあれば、安定剤としての効果を奏する傾向にある。なお、リン化合物
の含有量が上記の上限を超える場合であっても、安定剤としての効果を奏するが、ポリブ
チレンテレフタレート等の他の成分の性質を活かす観点から、上限以下であることが好ま
しい。
【００７５】
　安定剤としては、無機リン系安定剤（アルカリ金属又はアルカリ土類金属リン酸塩等）
、及び有機リン系安定剤（例えば、有機リン酸エステル、有機ホスホン酸エステル）から
選択された少なくとも１種が挙げられる。リン系安定剤は、液状又は固体状のいずれであ
ってもよい。
【００７６】
　アルカリ金属リン酸塩としては、リン酸塩又は対応するリン酸水素塩（例えば、リン酸
カリウム、リン酸ナトリウム［（リン酸一ナトリウム（リン酸二水素ナトリウム）、リン
酸二ナトリウム（リン酸水素ナトリウム、リン酸一水素ナトリウム、リン酸水素二ナトリ
ウム）等）］等のアルカリ金属塩を例示することができる。アルカリ土類金属リン酸塩と
しては、リン酸カルシウム［第一リン酸カルシウム（リン酸二水素カルシウム、ビス（リ
ン酸二水素）カルシウム一水和物等）、第二リン酸カルシウム（リン酸水素カルシウム、
リン酸水素カルシウム二水和物等）等］、リン酸マグネシウム（リン酸水素マグネシウム
、リン酸二水素マグネシウム等）等のアルカリ土類金属塩が例示できる。アルカリ金属塩
又はアルカリ土類金属塩は、無水物又は含水物のいずれであってもよい。特に好ましくは
リン酸ナトリウム、リン酸カルシウムである。
【００７７】
　有機リン酸エステルとしては、リン酸のモノ乃至トリアルキルエステル（例えば、モノ
ステアリルアシッドホスフェート、ジステアリルアシッドホスフェート等のモノ乃至ジＣ
６－２４アルキルエステル等）、リン酸のモノ乃至トリアリールエステル（モノ又はジフ
ェニルホスフェート等のモノ又はジＣ６－１０アリールエステル等）等が挙げられる。
【００７８】
　有機ホスホン酸エステルとしては、ジステアリルホスホネート等のモノ又はジアルキル
ホスホネート（Ｃ６－２４アルキルホスホネート等）；ジフェニルホスホネート、ジ（ノ
ニルフェニル）ホスホネート等のアリール基に置換基を有していてもよいアリールホスホ
ネート（Ｃ６－１０アリールホスホネート等）；ジベンジルホスホネート等のモノ又はジ
アラルキルホスホネート（（Ｃ６－１０アリール－Ｃ１－６アルキル）ホスホネート等）
等が挙げられる。
【００７９】
［その他の成分］
　樹脂成形体は、上記の熱可塑性樹脂、リン化合物以外に、無機充填剤、酸化防止剤、顔
料等の従来公知の添加剤を、本発明の効果を害さない範囲で添加できる。特に、無機充填
剤の一種であるガラス繊維を使用すると、樹脂成形体の耐熱性が高まるため好ましい。
【００８０】
＜付加反応型シリコーン系組成物＞
　付加反応型シリコーン系組成物は、室温又は加熱により硬化する組成物であり、従来公
知の組成物を使用することができる。例えば、接着剤用途、ポッティング剤用途、シーリ
ング剤用途、コーティング剤用途等に用いられるいずれの付加反応型シリコーン系組成物
も使用可能である。ここで、使用する付加反応型シリコーン系組成物は、用途や求める機
能に応じて、適宜選択される。なお、硬化は、白金系触媒による付加反応で進行する。
【００８１】
　硬化阻害への影響有無は、簡便にはシリコーン系組成物に直接リン化合物を加え、それ
ぞれのシリコーン系組成物に適しているとされる硬化条件にて硬化処理させることで確認
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できることが多い。そのような処理をした場合にシリコーン系組成物が硬化するものは、
硬化阻害を起こさないと判断できる。
【００８２】
＜部材＞
　部材は特に限定されず、センサー、自動車用・家電用のハイブリッドＩＣ、半導体部品
等の電子部品の他に、他の樹脂成形体であってもよい。部材が電子部品の場合には、接着
、ポッティングのいずれの用途も一般的である。樹脂成形体の場合には、主に上記熱可塑
性樹脂成形体との接合のために、付加反応型シリコーン系組成物が使用される。ここで、
樹脂成形体は、どのような樹脂からなるものであってもよく、具体的には、熱可塑性樹脂
、熱硬化性樹脂のいずれからなるものであってもよい。
【実施例】
【００８３】
　以下、実施例及び比較例を示し、本発明を具体的に説明するが、本発明はこれら実施例
に限定されるものではない。
【００８４】
　＜材料＞
　ポリブチレンテレフタレート樹脂（ＰＢＴ）：ウィンテックポリマー社製、商品名「ジ
ュラネックス３００ＦＰ」
【００８５】
　リン化合物１：アルミニウムトリ（ジエチルホスフィネート）、クラリアントジャパン
製ＥＸＯＬＩＴ　ＯＰ１２４０
　リン化合物２：レゾルシノールビスジキシレニルホスフェート、大八化学工業（株）Ｐ
Ｘ－２００
　リン化合物３：第一リン酸カルシウム、太平化学産業（株）製
　リン化合物４：リン酸二水素ナトリウム、和光純薬（株）試薬特級
　リン化合物５：テトラキス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル）４，４’ビフェニレン
フォスフォナイト、クラリアントジャパン製Ｈｏｓｔａｎｏｘ　Ｐ－ＥＰＱ
　リン化合物６：ビス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル）ペンタエリスリトールジホス
ファイト、（株）ＡＤＥＫＡ製　アデカスタブＰＥＰ－２４Ｇ
【００８６】
　ガラス繊維　日東紡績（株）製　ＣＳ　３Ｊ－９４８
【００８７】
　付加反応型シリコーン系組成物：東レダウコーニングシリコーン（株）製、商品名「Ｓ
Ｅ１７１４」
【００８８】
＜硬化阻害への影響有無確認のための予備実験＞
　アルミカップに付加反応型シリコーン系組成物５ｇ、各リン化合物５０ｍｇを加えよく
攪拌した後、１２０℃×１．０時間で硬化処理を行った。リン化合物１～４はシリコーン
系組成物が硬化したが、リン化合物５，６は未硬化のままだった。
【００８９】
＜第一樹脂成形体及び第二樹脂成形体の製造＞
　表１に示す配合割合（単位は質量％）で、ＰＢＴ、リン化合物及びガラス繊維を二軸押
出機にて溶融混練（シリンダー温度２６０℃、スクリュー回転数１３０ｒｐｍ、押出量１
５ｋｇ／ｈｒ）しペレットを作成後、得られたペレットを１４０℃、３時間乾燥した後に
、射出成形機（ファナック社製Ｓ２０００ｉ　１００Ｂ）に投入し、後述する接着強度の
測定に使用する樹脂試験片（ＩＳＯ３１６７に準拠した多目的試験片）を作製した。この
ＩＳＯ３１６７に準拠した試験片の中央部を切断し、一方を第一樹脂成形体とし、他方を
第二樹脂成形体とした。
【００９０】
＜一体成形体の作製＞
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　図３（ａ）に示すように、第一樹脂成形体に７ｍｍ×７ｍｍの穴を開けた日東電工株式
会社製ニトフロン粘着テープ（厚み０．１８ｍｍ）を貼り付け、穴の部分にシリコーン系
組成物を塗布した。塗布後、第二樹脂成形体を重ね合わせ、クリップで固定し、１２０℃
×０．５時間の条件で接着を行った。実施例及び比較例の一体成形体が得られた。
【００９１】
＜接着強度の測定＞
　接合体を２３℃、５０％ＲＨの環境に２４時間以上放置し、接合体を図３（ｂ）に示す
ように固定し、オリエンテック製万能試験機テンシロンＲＴＣ－１３２５ＰＬを用い，試
験速度５ｍｍ／ｍｉｎの条件で第二樹脂成形体を押し剥がし（具体的には、図３（ｂ）の
白抜き矢印の方向に圧力を加えて押し剥がした。）、押し剥がし強度の最高値を測定した
。測定結果は表１に示した。
【００９２】
【表１】

【００９３】
　実施例の結果及び比較例の結果から、３価のリン化合物を用いた場合には、付加反応型
シリコーン系組成物の硬化が阻害され、５価のリン化合物を用いた場合には付加反応型シ
リコーン系組成物の効果が阻害されないことが確認された。
【００９４】
　実施例２、６では、５価のリン化合物を難燃剤として作用する量配合する。このため、
実施例２、６では、難燃性が付与された一体成形体になることが確認された。
【００９５】
　実施例１、３～５では、５価のリン化合物を安定剤として作用する量配合する。このた
め、実施例１、３～５では、高温環境下で安定して存在する一体成形体になることが確認
された。
 
【符号の説明】
【００９６】
　１　　　一体成形体
　１０　　ケース
　１０１　第一接合面
　１１　　カバー
　１１１　第二接合面
　１２　　付加反応型シリコーン系組成物
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