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(57)【要約】
【課題】熱可塑性樹脂に耐衝撃性、難燃性、及び発色性を付与できるグラフト共重合体、
及び、熱可塑性樹脂の熱分解によるアウトガスの発生を抑制し、耐熱分解性、顔料着色性
を兼ね備えた樹脂組成物を提供する。
【解決手段】ポリオルガノシロキサン系ゴムに１種以上のビニル単量体をグラフト重合し
て得られるポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体であって、該ポ
リオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の吸光度法で測定される粒子径が３
００～２０００ｎｍであり、該粉体のアルカリ金属含有量が０～２０ｐｐｍであり、かつ
アルカリ土類金属含有量が０～１５０ｐｐｍである粉体。該粉体において、該１種以上の
ビニル単量体が、芳香族ビニル単量体を含有する単量体混合物である。該粉体及び樹脂を
含む樹脂組成物。該樹脂が芳香族ポリカーボネート樹脂である。樹脂組成物を成形して得
られる成形体。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ポリオルガノシロキサン系ゴムに１種以上のビニル単量体をグラフト重合して得られる
ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体であって、該ポリオルガノ
シロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の吸光度法で測定される粒子径が３００～２０
００ｎｍであり、該粉体のアルカリ金属含有量が０～２０ｐｐｍであり、かつアルカリ土
類金属含有量が０～１５０ｐｐｍである粉体。
【請求項２】
　前記粉体の硫黄含有量が０～２００ｐｐｍである請求項１に記載の粉体。
【請求項３】
　前記ポリオルガノシロキサン系ゴムが、ポリオルガノシロキサン及びポリアルキル（メ
タ）アクリレート（ＰＡ）を含む複合ゴムである請求項１または２に記載の粉体。
【請求項４】
　前記１種以上のビニル単量体が、芳香族ビニル単量体を含有する単量体混合物である請
求項１～３のいずれかの一項に記載の粉体。
【請求項５】
　前記ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）のグラフト部のＦｅｄｏｒ
ｓ法にて算出したｓｐ値が、２０．１５～２１．００である請求項１～４のいずれかの一
項に記載の粉体。
【請求項６】
　前記１種以上のビニル単量体が、架橋性単量体を含有する単量体混合物である請求項１
～５のいずれかの一項に記載の粉体。
【請求項７】
　ポリオルガノシロキサン系ゴムに１種以上のビニル単量体をグラフト重合して得られる
ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体であって、該１種以上のビ
ニル単量体が、芳香族ビニル単量体を含有する単量体混合物であり、該粉体のアルカリ金
属含有量が０～２０ｐｐｍであり、かつアルカリ土類金属含有量が０～１５０ｐｐｍであ
る粉体。
【請求項８】
　前記粉体の硫黄含有量が０～２００ｐｐｍである請求項７に記載の粉体。
【請求項９】
　下記の「作製条件１１」で使用される樹脂組成物について、下記の「評価条件１２」で
測定されるシルバー発生本数が０本である、請求項１～８のいずれかの一項に記載の粉体
：
［　＜樹脂組成物及び試験片の作製条件１１＞；
（１）ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の紛体：４質量部、
（２）粘度平均分子量２２，０００の芳香族ポリカーボネート樹脂（三菱エンジニアリン
グプラスチック（株）製ユーピロンＳ－２０００Ｆ）：９６質量部、
（３）Ｉｒｇａｎｏｘ１０７６（ＢＡＳＦ製）：０．１質量部、
（４）アデカスタブ２１１２（（株）ＡＤＥＫＡ製）：０．１質量部、
（５）カーボンブラック＃９６０（三菱化学（株）製）：０．１質量部
　上記の５種類の材料（１）～（５）を配合し、バレル温度２８０℃に加熱した脱揮式押
出機（（株）池貝製ＰＣＭ－３０）に供給してスクリュー回転数１５０ｒｐｍの条件で混
練して樹脂組成物のペレットを得る。次いで、１００ｔ射出成形機（住友重機械（株）製
ＳＥ－１００ＤＵ）とホットランナーを有する金型（試験片サイズ：縦１００ｍｍ×横１
００ｍｍ×厚み２ｍｍ、ピンゲート）を用い、シリンダー温度３１０℃、ランナー温度３
１０℃、金型温度が９０℃の条件で前記ペレットを成形して１ショット目の射出成形体を
作製する。前記射出成形機による１ショット成形後、樹脂組成物を射出成形機内に６分間
滞留させた後に更に１ショット成形して、「試験片１１」を得る。
　＜評価条件１２＞：
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　「試験片１１」のゲート付近に発生するシルバーストリークの本数を目視で確認する。
］。
【請求項１０】
　　前記作製条件１１で使用される樹脂組成物について、下記の「評価条件１３」で測定
されるＬ＊が２０以下である、請求項１～９のいずれかの一項に記載の粉体：
［　＜評価条件１３＞：
　前記樹脂組成物のペレットを１００ｔ射出成形機（住友重機（株）製ＳＥ－１００ＤＵ
）にて、シリンダー温度３１０℃、金型温度９０℃の条件で成形して「試験片１３」（長
さ１００ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚み２ｍｍ）を得る。
　ＪＩＳ Ｚ ８７２９（Ｌ＊ａ＊ｂ＊ 表色系による物体色の表示方法）により、測定は
下記のようにＪＩＳＺ８７２２に準じて、日本電色工業（株）製分光式色差計ＳＥ－２０
００を用いて、「試験片１３」の物体色を測定する。
装置：分光式色差計ＳＥ－２０００（日本電色工業株式会社製、０－４５°後分光方式）
、
測定範囲：３８０～７８０ｎｍ、
測定光源：Ｃ光（２°視野）、
三刺激値（ＸＹＺ）からＣＩＥ色差式を用いてＬ＊値を算出する。］。
【請求項１１】
　請求項１～１０のいずれかの一項に記載の粉体及び樹脂を含む樹脂組成物。
【請求項１２】
　前記樹脂組成物１００質量％中、前記ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（
Ｇ２）の紛体の含有量が０．５～９０質量％である、請求項１１に記載の樹脂組成物。
【請求項１３】
　前記樹脂が熱可塑性樹脂である請求項１１または１２に記載の樹脂組成物。
【請求項１４】
　前記熱可塑性樹脂が芳香族ポリカーボネート樹脂である請求項１３に記載の樹脂組成物
。
【請求項１５】
　請求項１１～１４のいずれかの一項に記載の樹脂組成物を成形して得られる成形体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、熱可塑性樹脂の耐衝撃性を向上するとともに、熱可塑性樹脂から得られる成
形品において高い発色性および難燃性を発現させるポリオルガノシロキサン含有グラフト
共重合体に関する。また、熱可塑性樹脂の熱分解によるアウトガスの発生を抑制し、耐熱
分解性及び顔料着色性を兼ね備えた熱可塑性樹脂組成物を提供するポリオルガノシロキサ
ン含有グラフト共重合体を含む粉体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　芳香族ポリカーボネート樹脂は、汎用エンジニアリングプラスチックとして透明性、耐
衝撃性、耐熱性、寸法安定性などに優れ、その優れた特性から、自動車分野、プリンタ等
のＯＡ機器分野、携帯電話等電気・電子分野の材料等として、工業的に広く利用されてい
る。
【０００３】
　これらの材料は、最近では、特に小型化、軽量化、高機能化等を目的として年々薄肉化
されている。そこで、薄肉化及び軽量化された成形体においても、十分な耐衝撃性等の機
械的特性が良好であり、かつ、優れた難燃性、耐熱性、発色性を発現する樹脂材料が求め
られている。
【０００４】
　例えば、特許文献１には、ポリオルガノシロキサン系ゴム４０～９０質量％の存在下で
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、アリール基又はベンジル基を有した（メタ）アクリレート単量体を含むビニル単量体１
０～６０質量％を重合して得られるグラフト共重合体が提案されている。
【０００５】
　また、特許文献２には、ポリオルガノシロキサンおよびポリアルキル（メタ）アクリレ
ートを含む複合ゴムに、芳香族アルケニル化合物を仕込み組成として８０質量％以上含む
ビニル系単量体をグラフトしてなる複合ゴム系グラフト共重合体が提案されている。
【０００６】
　特許文献３には、ポリオルガノシロキサンゴム及びポリアルキル（メタ）アクリレート
ゴムを含む複合ゴムに、一種以上のビニル系単量体がグラフト重合されてなるシリコーン
／アクリル複合ゴム系グラフト共重合体であって、その数平均粒子径が３００～２０００
ｎｍであり、かつ全粒子中に占める３００ｎｍ未満の粒子の割合が２０体積％以下である
シリコーン／アクリル複合ゴム系グラフト共重合体が提案されている。
【０００７】
　また、特許文献４には、ポリオルガノシロキサンゴム及びポリアルキル（メタ）アクリ
レートゴムを含む複合ゴムに、一種以上のビニル系単量体をグラフト重合してなるシリコ
ーン／アクリル複合ゴム系グラフト共重合体であって、そのポリオルガノシロキサンの含
有量が１５～７０質量％、複合ゴムの含有量が７５～９０質量％であり、鉄の仕込み量が
該グラフト共重合体ラテックス中０．０００１～２ｐｐｍであるシリコーン／アクリル複
合ゴム系グラフト共重合体が提案されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】特開２０１１－６３７０６号公報
【特許文献２】特開２００３－１１３２９９号公報
【特許文献３】特開２００４－３３１７２６号公報
【特許文献４】特開２００４－３４６２７１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　しかしながら、特許文献１で提案されている方法では、得られる成形体は難燃性に優れ
るものの、発色性が低い。また、特許文献２で提案されている方法では、得られる成形体
は発色性に優れるものの、耐衝撃性及び難燃性が満足できるものではない。
【００１０】
　特許文献３には、高温成形された際のアウトガスの発生に関する記載がなく、耐薬品性
に関する記述もない。特許文献４に開示されているグラフト共重合体は粒子径が小さいた
め、顔料着色性が不十分である。
【００１１】
　本発明の目的は、熱可塑性樹脂に耐衝撃性、難燃性、及び発色性を付与できるグラフト
共重合体を提供することにある（以下「第１の課題」という。）。
【００１２】
　また、本発明の目的は、熱可塑性樹脂の熱分解によるアウトガスの発生を抑制し、耐熱
分解性、顔料着色性を兼ね備えた樹脂組成物を提供することにある（以下「第２の課題」
という。）。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　前記第１の課題は、以下の第１の発明群によって解決される。
【００１４】
　［１］　アルキル基又は芳香族基を有する（メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）と芳香
族ビニル単量体（ｂ２）とを含むビニル単量体混合物をポリオルガノシロキサン系ゴムに
グラフト重合したポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ１）であって、体積
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平均粒子径が２００～２０００ｎｍであり、ポリオルガノシロキサンの含有量が０．１～
６９質量％であるポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００１５】
　［２］　前記ビニル単量体混合物中に前記芳香族ビニル単量体（ｂ２）が２～９５質量
％含まれる前記［１］に記載のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００１６】
　［３］　前記ポリオルガノシロキサン系ゴムが、ポリオルガノシロキサン及びポリアル
キル（メタ）アクリレート（ＰＡ）を含む複合ゴムである、前記［１］又は［２］に記載
のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００１７】
　［４］　ポリオルガノシロキサンの含有量が２５～４０質量％である前記［１］～［３
］のいずれかに記載のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００１８】
　［５］　ポリオルガノシロキサン系ゴムの含有量が８０～９５質量％である前記［１］
～［４］のいずれかに記載のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００１９】
　［６］　体積平均粒子径が３５０～７５０ｎｍである前記［１］～［５］のいずれかに
記載のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００２０】
　［７］　体積平均粒子径が４００～７００ｎｍである前記［１］～［６］のいずれかに
記載のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００２１】
　［８］　体積平均粒子径が４８０～７００ｎｍである前記［１］～［７］のいずれかに
記載のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体。
【００２２】
　［９］　下記の「作製条件１」で作製された「試験片」について、下記の「評価条件２
」で測定されるシャルピー衝撃強度［ｋＪ／ｍ２］、全光線透過率［％］及び難燃性が、
以下の性能条件（１）～（３）を満たす、前記［１］に記載のポリオルガノシロキサン含
有グラフト共重合体。
（１）１５≦「シャルピー衝撃強度」≦７０
（２）６０≦「シャルピー衝撃強度」＋「全光線透過率」×１．３６
（３）１／１６インチ厚さにおけるＵＬ９４規格垂直燃焼試験による難燃性が「Ｖ－１」
以上。
【００２３】
　＜試験片の作製条件１＞：
（１）粘度平均分子量２２，０００の芳香族ポリカーボネート樹脂（三菱エンジニアリン
グプラスチック（株）製ユーピロンＳ－２０００Ｆ）：１００質量部、
（２）ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ１）：５．５質量部、
（３）アクリル変性ポリテトラフルオロエチレン（三菱レイヨン（株）製メタブレンＡ－
３８００）：０．５質量部、
（４）芳香族リン酸エステル系難燃剤（大八化学工業（株）製ＰＸ－２００）：５．５質
量部。
【００２４】
　上記の４種類の材料（１）～（４）を配合した樹脂組成物を、バレル温度２８０℃に加
熱した脱揮式押出機（（株）池貝製ＰＣＭ－３０）に供給してスクリュー回転数１５０ｒ
ｐｍの条件で混練してペレットを得る。このペレットを１００ｔ射出成形機（住友重機（
株）製ＳＥ－１００ＤＵ）に供給して、シリンダー温度２８０℃、金型温度９０℃の条件
で成形して以下の各試験片を得る。
（ｉ）シャルピーノッチ付き衝撃強さ評価用「試験片１」（長さ８０．０ｍｍ、幅１０．
０ｍｍ、厚み４ｍｍ、Ｖノッチ付き）。
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（ｉｉ）全光線透過率評価用「試験片２」（長さ１００ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚み２ｍｍ）
。
（ｉｉｉ）１／１６インチ厚さの難燃性評価用「試験片３」（長さ１２７ｍｍ、幅１２．
７ｍｍ、厚み１．６ｍｍ）。
【００２５】
　＜評価条件２＞：
　〔シャルピー衝撃強度［ｋＪ／ｍ２］〕
　ＪＩＳ　Ｋ　７１１１‐１／１ｅＡに準拠して温度－３０℃にて、「試験片１」のシャ
ルピー衝撃強度を測定する。
【００２６】
　〔全光線透過率［％］〕
　ＪＩＳ　Ｋ　７３７５に準拠して日本電色工業（株）製ＨＡＺＥ　Ｍｅｔｅｒ　ＮＤＨ
４０００を用いて、「試験片２」のＤ６５光源における全光線透過率を測定する。
【００２７】
　〔難燃性〕
　ＵＬ９４Ｖ試験に準拠した垂直燃焼試験法にて、５つの「試験片３」について総燃焼時
間を測定する。
【００２８】
　［１０］　熱可塑性樹脂（Ａ）、前記［１］～［９］のいずれかに記載のポリオルガノ
シロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ１）、フッ素系樹脂（Ｃ）及び難燃剤（Ｄ）を含有
する熱可塑性樹脂組成物。
【００２９】
　［１１］　前記熱可塑性樹脂（Ａ）がカーボネート結合、エステル結合、及びアミド結
合から選ばれる少なくとも一つの結合を有する熱可塑性樹脂である、前記［１０］に記載
の熱可塑性樹脂組成物。
【００３０】
　［１２］　前記熱可塑性樹脂（Ａ）がポリカーボネート系樹脂である、前記［１１］に
記載の熱可塑性樹脂組成物。
【００３１】
　［１３］　前記難燃剤（Ｄ）がリン系難燃剤及び有機金属塩系難燃剤から選ばれる少な
くとも一種の難燃剤を含む、前記［１０］～［１２］のいずれかに記載の熱可塑性樹脂組
成物。
【００３２】
　［１４］　前記［１０］～［１３］のいずれかに記載の熱可塑性樹脂組成物を成形して
得られる成形体。
【００３３】
　前記第２の課題は、以下の第２の発明群によって解決される。
【００３４】
　［２１］　ポリオルガノシロキサン系ゴムに１種以上のビニル単量体をグラフト重合し
て得られるポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体であって、該ポ
リオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の吸光度法で測定される粒子径が３
００～２０００ｎｍであり、該粉体のアルカリ金属含有量が０～２０ｐｐｍであり、かつ
アルカリ土類金属含有量が０～１５０ｐｐｍである粉体。
【００３５】
　［２２］　前記粉体の硫黄含有量が０～２００ｐｐｍである前記［２１］に記載の粉体
。
【００３６】
　［２３］　前記ポリオルガノシロキサン系ゴムが、ポリオルガノシロキサン及びポリア
ルキル（メタ）アクリレート（ＰＡ）を含む複合ゴムである前記［２１］又は［２２］に
記載の粉体。
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【００３７】
　［２４］　前記１種以上のビニル単量体が、芳香族ビニル単量体を含有する単量体混合
物である前記［２１］～［２３］のいずれかに記載の粉体。
【００３８】
　［２５］　前記ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）のグラフト部の
Ｆｅｄｏｒｓ法にて算出したｓｐ値が、２０．１５～２１．００である前記［２１］～［
２４］のいずれかに記載の粉体。
【００３９】
　［２６］　前記１種以上のビニル単量体が、架橋性単量体を含有する単量体混合物であ
る前記［２１］～［２５］のいずれかに記載の粉体。
【００４０】
　［２７］　ポリオルガノシロキサン系ゴムに１種以上のビニル単量体をグラフト重合し
て得られるポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体であって、該１
種以上のビニル単量体が、芳香族ビニル単量体を含有する単量体混合物であり、該粉体の
アルカリ金属含有量が０～２０ｐｐｍであり、かつアルカリ土類金属含有量が０～１５０
ｐｐｍである粉体。
【００４１】
　［２８］　前記粉体の硫黄含有量が０～２００ｐｐｍである前記［２７］に記載の粉体
。
【００４２】
　［２９］　下記の「作製条件１１」で使用される樹脂組成物について、下記の「評価条
件１２」で測定されるシルバー発生本数が０本である、前記［２１］～［２８］のいずれ
かに記載の粉体。
【００４３】
　＜樹脂組成物及び試験片の作製条件１１＞；
（１）ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の紛体：４質量部、
（２）粘度平均分子量２２，０００の芳香族ポリカーボネート樹脂（三菱エンジニアリン
グプラスチック（株）製ユーピロンＳ－２０００Ｆ）：９６質量部、
（３）Ｉｒｇａｎｏｘ１０７６（ＢＡＳＦ製）：０．１質量部、
（４）アデカスタブ２１１２（（株）ＡＤＥＫＡ製）：０．１質量部、
（５）カーボンブラック＃９６０（三菱化学（株）製）：０．１質量部。
【００４４】
　上記の５種類の材料（１）～（５）を配合し、バレル温度２８０℃に加熱した脱揮式押
出機（（株）池貝製ＰＣＭ－３０）に供給してスクリュー回転数１５０ｒｐｍの条件で混
練して樹脂組成物のペレットを得る。次いで１００ｔ射出成形機（住友重機械（株）製Ｓ
Ｅ－１００ＤＵ）とホットランナーを有する金型（試験片サイズ：縦１００ｍｍ×横１０
０ｍｍ×厚み２ｍｍ、ピンゲート）を用い、シリンダー温度３１０℃、ランナー温度３１
０℃、金型温度が９０℃の条件で前記ペレットを成形して１ショット目の射出成形体を作
製する。前記射出成形機による１ショット成形後、樹脂組成物を射出成形機内に６分間滞
留させた後に更に１ショット成形して、「試験片１１」を得る。
【００４５】
　＜評価条件１２＞：
　「試験片１１」のゲート付近に発生するシルバーストリークの本数を目視で確認する。
【００４６】
　［３０］　前記作製条件１１で使用される樹脂組成物について、下記の「評価条件１３
」で測定されるＬ＊が２０以下である、前記［２１］～［２９］のいずれかに記載の粉体
。
【００４７】
　＜評価条件１３＞：
　前記樹脂組成物のペレットを１００ｔ射出成形機（住友重機（株）製ＳＥ－１００ＤＵ
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）にて、シリンダー温度３１０℃、金型温度９０℃の条件で成形して「試験片１３」（長
さ１００ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚み２ｍｍ）を得る。
【００４８】
　ＪＩＳ　Ｚ　８７２９（Ｌ＊ａ＊ｂ＊　表色系による物体色の表示方法）により、測定
は下記のようにＪＩＳＺ８７２２に準じて、日本電色工業（株）製分光式色差計ＳＥ－２
０００を用いて、「試験片１３」の物体色を測定する。
装置：分光式色差計ＳＥ－２０００（日本電色工業株式会社製、０－４５°後分光方式）
測定範囲：３８０～７８０ｎｍ、
測定光源：Ｃ光（２°視野）、
三刺激値（ＸＹＺ）からＣＩＥ色差式を用いてＬ＊値を算出する。
【００４９】
　［３１］　前記［２１］～［３０］のいずれかに記載の粉体及び樹脂を含む樹脂組成物
。
【００５０】
　［３２］　前記樹脂組成物１００質量％中、前記ポリオルガノシロキサン含有グラフト
共重合体（Ｇ２）の紛体の含有量が０．５～９０質量％である、前記［３１］に記載の樹
脂組成物。
【００５１】
　［３３］　前記樹脂が熱可塑性樹脂である前記［３１］又は［３２］に記載の樹脂組成
物。
【００５２】
　［３４］　前記熱可塑性樹脂が芳香族ポリカーボネート樹脂である前記［３３］に記載
の樹脂組成物。
【００５３】
　［３５］　前記［３１］～［３４］のいずれかに記載の樹脂組成物を成形して得られる
成形体。
【発明の効果】
【００５４】
　第１の発明群のグラフト共重合体は、熱可塑性樹脂に配合することで、熱可塑性樹脂の
発色性及び難燃性を大きく損なうことなく、高い耐衝撃性を有する樹脂組成物を得ること
ができる。
【００５５】
　第２の発明群の粉体は、熱可塑性樹脂に配合することで、熱可塑性樹脂の熱分解による
アウトガスの発生を抑制し、耐熱分解性に優れた樹脂組成物を得ることができる。また、
さらに、顔料着色性を兼ね備えた樹脂組成物を得ることができる。
【発明を実施するための形態】
【００５６】
　本発明において、「（メタ）アクリレート」は「アクリレート」及び「メタクリレート
」の少なくとも一方を意味する。また「（共）重合体」とは、「重合体」及び「共重合体
」の少なくとも一方を意味する。
【００５７】
　以下、本発明を詳細に説明するが、材料、製造条件等に関する記載の全ては、特記しな
い限り、第１の発明群及び第２の発明群に共通する説明である。
【００５８】
　＜ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体＞
　第１の発明群のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ１）（以下、「グラ
フト共重合体（Ｇ１）」または「共重合体（Ｇ１）」と略す場合がある。）は、アルキル
基又は芳香族基を有する（メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）と芳香族ビニル単量体（ｂ

２）とを含むビニル単量体混合物をポリオルガノシロキサン系ゴムにグラフト重合した共
重合体である。
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【００５９】
　第２の発明群のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）（以下、「グラ
フト共重合体（Ｇ２）」または「共重合体（Ｇ２）」と略す場合がある。）は、ポリオル
ガノシロキサン系ゴムに１種以上のビニル単量体をグラフト重合して得られる共重合体で
ある。
【００６０】
　第２の発明群のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体とは、該
グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体である。この粉体は、グラフト共重合体のラテックスか
ら、噴霧乾燥法及び凝固法等の方法により回収される粉体である。
【００６１】
　〔ポリオルガノシロキサン系ゴム〕
　ポリオルガノシロキサン系ゴムとしては、ポリオルガノシロキサンゴム、又はポリオル
ガノシロキサン及びポリアルキル（メタ）アクリレートを含有する複合ゴムであることが
好ましい。
【００６２】
　［ポリオルガノシロキサンゴム］
　ポリオルガノシロキサンは、オルガノシロキサン単位を構成単位として含有する重合体
である。ポリオルガノシロキサンゴムは、オルガノシロキサン、または、必要に応じて使
用される成分を含むオルガノシロキサン混合物を重合することにより得ることができる。
必要に応じて使用される成分としては、シロキサン系架橋剤、シロキサン系グラフト交叉
剤、及び末端封鎖基を有するシロキサンオリゴマー等が挙げられる。
【００６３】
　オルガノシロキサンとしては、鎖状オルガノシロキサン、環状オルガノシロキサンのい
ずれも用いることができる。環状オルガノシロキサンは、重合安定性が高く、重合速度が
大きいので好ましい。環状オルガノシロキサンとしては、３～７員環のものが好ましく、
例えば、以下のものが挙げられる。ヘキサメチルシクロトリシロキサン、オクタメチルシ
クロテトラシロキサン、デカメチルシクロペンタシロキサン、ドデカメチルシクロヘキサ
シロキサン、トリメチルトリフェニルシクロトリシロキサン、テトラメチルテトラフェニ
ルシクロテトラシロキサン、オクタフェニルシクロテトラシロキサン等。これらは、１種
を単独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。これらの中でも、ポリオルガノシロキ
サン系ゴムの粒子径分布を制御しやすいことから、６０質量％以上がオクタメチルシクロ
テトラシロキサンであることが好ましい。
【００６４】
　シロキサン系架橋剤としては、シロキシ基を有するものが好ましい。シロキサン系架橋
剤を用いることによって、架橋構造を有するポリオルガノシロキサンを得ることができる
。シロキサン系架橋剤としては、例えば、トリメトキシメチルシラン、トリエトキシフェ
ニルシラン、テトラメトキシシラン、テトラエトキシシラン、テトラ－ｎ－プロポキシシ
ラン、テトラブトキシシラン等の３官能性又は４官能性の架橋剤を挙げることができる。
中でも、４官能性の架橋剤が好ましく、テトラエトキシシランがより好ましい。シロキサ
ン系架橋剤の含有率は、オルガノシロキサン混合物１００質量％中、０．１～３０質量％
であることが好ましい。
【００６５】
　シロキサン系グラフト交叉剤は、シロキシ基を有すると共にビニル単量体と共重合可能
な官能基を有するものである。シロキサン系グラフト交叉剤を用いることによって、ビニ
ル単量体と共重合可能な官能基を有するポリオルガノシロキサンを得ることができる。こ
のようなグラフト交叉剤を用いることにより、ポリオルガノシロキサンに対して、後述す
る複合ゴム用アルキル（メタ）アクリレート成分、又はビニル単量体をラジカル重合によ
ってグラフトさせることができる。
【００６６】
　シロキサン系グラフト交叉剤としては、式（１）で表されるシロキサンを挙げることが
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できる。
【００６７】
【化１】

　式（１）中、Ｒ１は、メチル基、エチル基、プロピル基、又はフェニル基を示す。Ｒ２

は、アルコキシル基における有機基を示し、例えば、メチル基、エチル基、プロピル基、
又はフェニル基を挙げることができる。ｎは、０、１又は２を示す。Ｒは、式（２）～（
５）で表されるいずれかの基を示す。
【００６８】

【化２】

　これらの式中、Ｒ３及びＲ４は、それぞれ、水素又はメチル基を示し、ｐは、１～６の
整数を示す。
【００６９】
　式（２）で表される官能基としては、メタクリロイルオキシアルキル基を挙げることが
できる。この基を有するシロキサンとしては、例えば以下のものが挙げられる。β－メタ
クリロイルオキシエチルジメトキシメチルシラン、γ－メタクリロイルオキシプロピルメ
トキシジメチルシラン、γ－メタクリロイルオキシプロピルジメトキシメチルシラン、γ
－メタクリロイルオキシプロピルトリメトキシシラン、γ－メタクリロイルオキシプロピ
ルエトキシジエチルシラン、γ－メタクリロイルオキシプロピルジエトキシメチルシラン
、δ－メタクリロイルオキシブチルジエトキシメチルシラン等。
【００７０】
　式（３）で表される官能基としては、例えばビニルフェニル基等を挙げることができる
。この基を有するシロキサンとしては、例えば、ビニルフェニルエチルジメトキシシラン
を挙げることができる。
【００７１】
　式（４）で表される官能基を有するシロキサンとしては、例えば、ビニルトリメトキシ
シラン、ビニルトリエトキシシランを挙げることができる。
【００７２】
　式（５）で表される官能基としては、メルカプトアルキル基を挙げることができる。こ
の基を有するシロキサンとして、例えば以下のものが挙げられる。γ－メルカプトプロピ
ルジメトキシメチルシラン、γ－メルカプトプロピルメトキシジメチルシラン、γ－メル
カプトプロピルジエトキシメチルシラン、γ－メルカプトプロピルエトキシジメチルシラ
ン、γ－メルカプトプロピルトリメトキシシラン等。
【００７３】
　これらシロキサン系グラフト交叉剤は、１種を単独で用いてもよく２種以上を併用して
もよい。シロキサン系グラフト交叉剤の含有率は、オルガノシロキサン混合物１００質量
％中、０．０５～２０質量％であることが好ましい。
【００７４】
　末端封鎖基を有するシロキサンオリゴマーとは、オルガノシロキサンオリゴマーの末端
にアルキル基等を有し、ポリオルガノシロキサンの重合を停止させるシロキサンオリゴマ
ーをいう。
【００７５】
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　末端封鎖基を有するシロキサンオリゴマーとしては、例えば、ヘキサメチルジシロキサ
ン、１，３－ビス（３－グリシドキシプロピル）テトラメチルジシロキサン、１，３－ビ
ス（３－アミノプロピル）テトラメチルジシロキサン、メトキシトリメチルシランを挙げ
ることができる。
【００７６】
　［ポリオルガノシロキサンゴムの製造方法］
　ポリオルガノシロキサンゴムの製造方法としては特に制限はなく、例えば、以下の製造
方法を採用できる。
【００７７】
　まず、オルガノシロキサンまたは前記オルガノシロキサン混合物を、乳化剤と水によっ
て乳化させてエマルションを調製した後、酸触媒を用いて高温下で重合させる。次いでア
ルカリ性物質により酸を中和してポリオルガノシロキサンゴムのラテックスを得る。尚、
以下の製造方法の説明においては、ゴムの原料として「オルガノシロキサン混合物」を用
いた場合について説明するが、「オルガノシロキサン」を用いた場合についても同様の製
造プロセスを適用できる。
【００７８】
　この製造方法において、エマルションの調製方法としては、高速回転による剪断力で微
粒子化するホモミキサーを用いる方法、高圧発生機による噴出力で微粒子化するホモジナ
イザー等を使用して高速攪拌により混合する方法などが挙げられる。これらの中でも、ホ
モジナイザーを使用する方法は、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックスの粒子径の分
布が狭くなるので好ましい方法である。
【００７９】
　重合の際の酸触媒の混合方法としては、（１）オルガノシロキサン混合物、乳化剤及び
水とともに一括して添加し、混合する方法、（２）オルガノシロキサン混合物のエマルシ
ョン中に酸触媒水溶液を一括して添加する方法、（３）オルガノシロキサン混合物のエマ
ルションを高温の酸水溶液中に一定速度で滴下して混合する方法等が挙げられる。ポリオ
ルガノシロキサンの粒子径を制御しやすいことから、オルガノシロキサン混合物のエマル
ションを高温で保持し、次いで酸触媒水溶液を一括して添加する方法が好ましい。
【００８０】
　重合温度は、５０℃以上が好ましく、７０℃以上であることがさらに好ましい。また、
重合時間は、オルガノシロキサン混合物のエマルション中に酸触媒水溶液を一括して添加
して重合する場合には、通常２時間以上、好ましくは５時間以上である。
【００８１】
　更に、３０℃以下の温度においては、シラノール間の架橋反応が進行することから、ポ
リオルガノシロキサンの架橋密度を上げるために、５０℃以上の高温で重合させた後、生
成したラテックスを、３０℃以下の温度で５時間から１００時間程度保持することもでき
る。
【００８２】
　オルガノシロキサン混合物の重合反応は、ラテックスを水酸化ナトリウム、水酸化カリ
ウム、アンモニア水溶液等のアルカリ性物質でｐＨ６～８に中和して、終了させることが
できる。
【００８３】
　上記製造方法で使用される乳化剤としてはオルガノシロキサン混合物を乳化できれば特
に制限されないが、アニオン系乳化剤又はノニオン系乳化剤が好ましい。アニオン系乳化
剤としては、例えば、アルキルベンゼンスルホン酸ナトリウム、アルキルジフェニルエー
テルジスルホン酸ナトリウム、アルキル硫酸ナトリウム、ポリオキシエチレンアルキル硫
酸ナトリウム、ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル硫酸ナトリウムを挙げること
ができる。
【００８４】
　ノニオン系乳化剤としては、例えば以下のものが挙げられる。ポリオキシエチレンアル
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キルエーテル、ポリオキシエチレンアルキレンアルキルエーテル、ポリオキシエチレンジ
スチレン化フェニルエーテル、ポリオキシエチレントリベンジルフェニルエーテル、ポリ
オキシエチレンポリオキシプロピレングリコール等。
【００８５】
　これらの乳化剤は、１種を単独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。
【００８６】
　乳化剤の使用量は、オルガノシロキサン混合物１００質量部に対して、０．０５～１０
質量部であることが好ましく、０．１～５質量部であることがより好ましい。乳化剤の使
用量を変更することによって、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックスの粒子径を所望
の値に調整することが可能である。乳化剤の使用量が０．０５質量部以上であれば、オル
ガノシロキサンエマルション混合物のエマルションの乳化安定性が十分となる。乳化剤の
使用量が１０質量部以下であれば、乳化剤に起因するグラフト共重合体を含む粉体の着色
を抑制でき、また該グラフト共重合体と樹脂を含む樹脂組成物の耐熱分解性の低下を抑制
できる。
【００８７】
　オルガノシロキサン混合物の重合に用いられる酸触媒としては、脂肪族スルホン酸、脂
肪族置換ベンゼンスルホン酸、脂肪族置換ナフタレンスルホン酸などのスルホン酸類及び
硫酸、塩酸、硝酸などの鉱酸類が挙げられる。これらの酸触媒は、１種を単独で用いても
よく、２種以上を併用してもよい。これらの中でも、硫酸、塩酸、硝酸などの鉱酸を使用
すると、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックスの粒子径分布を狭くすることができ、
さらに、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックス中の乳化剤成分に起因する成形品の外
観不良を低減させることができる。
【００８８】
　第１の発明群用のポリオルガノシロキサンゴムのラテックスの質量平均粒子径は、１５
０ｎｍ～１０００ｎｍであることが好ましい。この質量平均粒子径を１５０ｎｍ～１００
０ｎｍとすることによって、このポリオルガノシロキサンゴムから得られるグラフト共重
合体（Ｇ１）の体積平均粒子径を２００～２０００ｎｍに調整することが可能である。
【００８９】
　第２の発明群用のポリオルガノシロキサンゴムのラテックスの質量平均粒子径は、２５
０ｎｍ～１０００ｎｍであることが好ましい。この質量平均粒子径を２５０ｎｍ～１００
０ｎｍとすることによって、このポリオルガノシロキサンゴムから得られるグラフト共重
合体の吸光度法で測定される粒子径を３００～２０００ｎｍに調整することが可能である
。
【００９０】
　ポリオルガノシロキサンゴムのラテックスの「質量平均粒子径Ｄｗ／数平均粒子径Ｄｎ
」は、１．０～１．７であることが好ましい。Ｄｗ／Ｄｎを１．０～１．７とすることに
よって、顔料発色性の高いグラフト共重合体を得ることができる。
【００９１】
　Ｄｗ及びＤｎは、以下の方法で測定した値を採用することができる。
【００９２】
　ポリオルガノシロキサンゴムのラテックスを脱イオン水で濃度約３％に希釈したものを
試料として、米国ＭＡＴＥＣ社製ＣＨＤＦ２０００型粒度分布計を用いて粒子径を測定す
る。
【００９３】
　測定はＭＡＴＥＣ社が推奨する下記の標準条件で行なうことができる。
カートリッジ：専用の粒子分離用キャピラリー式カートリッジ（商品名；Ｃ－２０２）、
キャリア液：専用キャリア液（商品名；２ＸＧＲ５００）、
キャリア液の液性：ほぼ中性、
キャリア液の流速：１．４ｍｌ／分、
キャリア液の圧力：約４，０００ｐｓｉ（２，６００ｋＰａ）、
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測定温度：３５℃、
試料使用量：０．１ｍｌ。
【００９４】
　また、標準粒子径物質としては、米国ＤＵＫＥ社製の粒子径既知の単分散ポリスチレン
で、粒子径が４０～８００ｎｍの範囲内の１２種類の粒子が用いられる。
【００９５】
　上記方法により得られるポリオルガノシロキサンゴムのラテックスには、機械的安定性
を向上させる目的で、必要に応じて、乳化剤を添加してもよい。乳化剤としては、上記例
示したものと同様のアニオン系乳化剤、ノニオン系乳化剤が好ましい。
【００９６】
　［複合ゴム］
　本発明において、ポリオルガノシロキサン系ゴムとして、ポリオルガノシロキサン及び
ポリアルキル（メタ）アクリレートを含有する複合ゴム（以下、「複合ゴム」と略す。）
を用いることができる。複合ゴムは、前記ポリオルガノシロキサンと、単独重合体のガラ
ス転移温度Ｔｇが０℃以下のポリアルキル（メタ）アクリレートを含有するゴムである。
複合ゴムは、ポリオルガノシロキサンゴムの存在下にアルキル（メタ）アクリレートを重
合して得られるゴムであることが好ましい。
【００９７】
　複合ゴムを構成するポリアルキル（メタ）アクリレート（ＰＡ）は、アルキル（メタ）
アクリレート成分（以下、「複合ゴム用（メタ）アクリレート成分」と略す。）を重合し
て得ることができる。複合ゴム用（メタ）アクリレート成分は、以下のＦＯＸの式で表さ
れるガラス転移温度Ｔｇが、０℃以下、－１００℃以上であるアルキル（メタ）アクリレ
ートと架橋性単量体を含有することが好ましい。
【００９８】
【数１】

　但し、各記号は以下を示す。
Ｔｇ：共重合体のガラス転移温度（℃）、
ｗｉ：単量体ｉの質量分率、
Ｔｇi：単量体ｉを重合して得られる単独重合体のガラス転移温度（℃）。
なお、Ｔｇiの値としては、ＰＯＬＹＭＥＲ　ＨＡＮＤＢＯＯＫ　Ｖｏｌｕｍｅ　１（Ｗ
ＩＬＥＹ-ＩＮＴＥＲＳＣＩＥＮＣＥ）に記載の値が用いられる。
【００９９】
　複合ゴム用（メタ）アクリレート成分としては、例えば以下のものが挙げられる。メチ
ル（メタ）アクリレート、エチル（メタ）アクリレート、ｎ－プロピル（メタ）アクリレ
ート、ｉ－プロピル（メタ）アクリレート、ｎ－ブチル（メタ）アクリレート、ｉ－ブチ
ル（メタ）アクリレート、ｔ－ブチル（メタ）アクリレート、２－エチルヘキシル（メタ
）アクリレート。これらは１種を単独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。
【０１００】
　ポリアルキル（メタ）アクリレート（ＰＡ）のガラス転移温度を０℃以下、－１００℃
以上にするには、単独重合体のガラス転移温度が０℃以下、－１００℃以上のアルキル（
メタ）アクリレートを５０質量％以上用いることが好ましく、８０質量％以上用いること
がより好ましい。但し、この質量％は、重合に供する複合ゴム用（メタ）アクリレート成
分の全量１００質量％を基準とする値である。
【０１０１】
　単独重合体のガラス転移温度が０℃以下のアルキル（メタ）アクリレートとしては、例
えば、エチルアクリレート、ｎ－プロピルアクリレート、ｎ－ブチルアクリレート、ｉ－
ブチルアクリレート、２－エチルヘキシルアクリレートが挙げられる。これらは１種を単
独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。これらの中でも、熱可塑性樹脂組成物の耐
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衝撃性及び成形品の光沢を考慮すると、特にｎ－ブチルアクリレートが好ましい。
【０１０２】
　架橋性単量体としては、例えば以下の多官能性単量体が挙げられる。メタクリル酸アリ
ル、シアヌル酸トリアリル、イソシアヌル酸トリアリル、ジビニルベンゼン、ジメタクリ
ル酸エチレングリコールジエステル、ジメタクリル酸プロピレングリコールジエステル、
ジメタクリル酸１，３－ブチレングリコールジエステル、ジメタクリル酸１，４－ブチレ
ングリコールジエステル、ジアクリル酸１，６－ヘキサンジオールエステル、トリメリト
酸トリアリル等。これらは１種を単独で用いてもよく、２種以上を併用してもよい。
【０１０３】
　第１の発明群用の複合ゴムの製造において、ポリアルキル（メタ）アクリレート成分１
００質量％中における架橋性単量体の使用量は、０．１～２０．０質量％であることが好
ましく、０．３～１０．０質量％であることがより好ましい。架橋性単量体の使用量を０
．１～２０．０質量％とすることで、衝撃強度が優れた成形体が得られる。
【０１０４】
　第２の発明群用の複合ゴムの製造において、ポリアルキル（メタ）アクリレート成分１
００質量％中における架橋性単量体の使用量は、０．１～２．０質量％であることが好ま
しく、０．３～１．８質量％であることがより好ましい。架橋性単量体の使用有量を０．
１～２．０質量％とすることで、衝撃強度が優れた成形体が得られる。
【０１０５】
　複合ゴム１００質量％中におけるポリオルガノシロキサンの含有量は、５～６５質量％
であることが好ましく、１０～４０質量％であることがより好ましい。ポリオルガノシロ
キサンの含有量が５質量％以上あれば、低温における衝撃強度及び耐薬品性の優れた樹脂
組成物を得ることができる。また６５質量％以下であれば、顔料着色性の優れた樹脂組成
物を得ることができる。
【０１０６】
　［複合ゴムの製造方法］
　複合ゴムの製造方法としては、特に制限はなく、例えば、乳化重合法、懸濁重合法、微
細懸濁重合法により製造することができるが、乳化重合法を用いることが好ましい。中で
も、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックスの存在下に、複合ゴム用（メタ）アクリレ
ート成分を乳化重合して、複合ゴムのラテックスを得る方法が特に好ましい。
【０１０７】
　ポリオルガノシロキサンゴムのラテックスと複合ゴム用（メタ）アクリレート成分の混
合物を調製する方法としては、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックス中に、上記アル
キル（メタ）アクリレートおよび架橋性単量体を添加する方法が挙げられる。これによっ
て複合ゴム用（メタ）アクリレート成分をポリオルガノシロキサンゴムの粒子中に含浸さ
せた後、公知のラジカル重合開始剤を作用させて重合する。この製造方法において、ポリ
オルガノシロキサンゴムのラテックス中に、複合ゴム用（メタ）アクリレート成分を添加
する方法としては、その全量を一括して添加する方法、一定速度で滴下して添加する方法
が挙げられる。
【０１０８】
　複合ゴムのラテックスを製造する際には、ラテックスを安定化させ、複合ゴムの粒子径
を制御するために、乳化剤を添加することができる。乳化剤は、特に制限されず、アニオ
ン系乳化剤及びノニオン系乳化剤が好ましい。
【０１０９】
　アニオン系乳化剤としては、例えば以下のものが挙げられる。アルキルベンゼンスルホ
ン酸ナトリウム、アルキルジフェニルエーテルジスルホン酸ナトリウム、アルキル硫酸ナ
トリウム、ポリオキシエチレンアルキル硫酸ナトリウム、ポリオキシエチレンノニルフェ
ニルエーテル硫酸ナトリウム、サルコシン酸ナトリウム、脂肪酸カリウム、脂肪酸ナトリ
ウム、アルケニルコハク酸ジカリウム、ロジン酸石鹸、ポリオキシエチレンアルキル燐酸
ナトリウム、ポリオキシエチレンアルキル燐酸カルシウム等。
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【０１１０】
　ノニオン系乳化剤としては、例えば、ポリオキシエチレンアルキルエーテル、ポリオキ
シエチレンジスチレン化フェニルエーテル、ポリオキシエチレントリベンジルフェニルエ
ーテルが挙げられる。これらの乳化剤は１種を単独で用いてもよく２種以上を併用しても
よい。
【０１１１】
　複合ゴム用（メタ）アクリレート成分の重合に用いるラジカル重合開始剤としては、ア
ゾ系開始剤、過酸化物、及び過酸化物と還元剤を組み合わせたレドックス系開始剤が挙げ
られる。これらは１種を単独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。これらの中では
、樹脂組成物（特に芳香族ポリカーボネート樹脂組成物）のアウトガスを抑制する観点か
ら、アゾ系開始剤、レドックス系開始剤が好ましい。
【０１１２】
　アゾ系開始剤としては、例えば以下のものが挙げられる。２，２’－アゾビスイソブチ
ロニトリル、ジメチル２，２’－アゾビス（２－メチルプロピオネート）等の油溶性アゾ
系開始剤；４，４’－アゾビス（４－シアノバレリックアシッド）、２，２’－アゾビス
［Ｎ－（２－カルボキシメチル）－２－メチルプロピオナミジン］ハイドレート、２，２
’－アゾビス－（Ｎ，Ｎ’－ジメチレンイソブチルアミジン）二塩酸塩、２，２’－アゾ
ビス［２－（２－イミダゾリン－２－イル）プロパン］二塩酸塩等の水溶性アゾ系開始剤
。これらは１種を単独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。
【０１１３】
　過酸化物としては、例えば以下のものが挙げられる。過酸化水素、過硫酸カリウム、過
硫酸アンモニウム等の無機過酸化物、ジイソプロピルベンゼンハイドロパーオキサイド、
ｐ－メンタンハイドロパーオキサイド、クメンハイドロパーオキサイド、ｔ－ブチルハイ
ドロパーオキサイド、サクシニックアシッドパーオキサイド、ｔ－ブチルパーオキシネオ
デカノエート、ｔ－ブチルパーオキシネオヘプタノエート、ｔ－ブチルパーオキシピバレ
ート、１，１，３，３－テトラメチルブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、ｔ
－ブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート等の有機過酸化物等。これらの過酸化物
は１種を単独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。
【０１１４】
　これら過酸化物の中では、芳香族ポリカーボネート樹脂組成物のアウトガス抑制の観点
から、有機過酸化物を用いることが好ましい。これらの中でも、耐薬品性の観点から、ジ
イソプロピルベンゼンハイドロパーオキサイド、ｐ－メンタンハイドロパーオキサイド、
クメンハイドロパーオキサイドがより好ましい。
【０１１５】
　過酸化物を還元剤と組み合わせてレドックス系開始剤とする場合、上記の過酸化物と、
ナトリウムホルムアルデヒドスルホキシレート、Ｌ－アスコルビン酸、フルクトース、デ
キストロース、ソルボース、イノシトール等の還元剤と、硫酸第一鉄・エチレンジアミン
四酢酸二ナトリウム塩を組み合わせて用いることが好ましい。
【０１１６】
　これらの還元剤は１種を単独で用いてもよく２種以上を併用してもよい。なお、還元剤
としてナトリウムホルムアルデヒドスルホキシレートを用いる場合には、樹脂組成物のア
ウトガスを抑制する観点から出来る限り使用量を抑えることが好ましい。
【０１１７】
　ラジカル重合開始剤の使用量としては、アゾ系開始剤を用いる場合は複合ゴム１００質
量部に対して０．０１～１質量部であることが好ましい。
【０１１８】
　レドックス系開始剤の場合、過酸化物の使用量としては、複合ゴム１００質量部に対し
て０．０１～１質量部であることが好ましい。還元剤の使用量は、複合ゴム１００質量部
に対して０．０１～１質量部であることが好ましい。
【０１１９】
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　第２の発明群用の複合ゴムの製造において、特に、還元剤としてナトリウムホルムアル
デヒドスルホキシレートを用いる場合は、グラフト共重合体の粉体のアルカリ土類金属含
有量を０～１５０ｐｐｍとする観点から、０．０１～０．２質量部とすることが特に好ま
しい。
【０１２０】
　〔グラフト共重合体（Ｇ１）〕
　第１の発明群のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ１）は、ポリオルガ
ノシロキサン系ゴムに対してアルキル基又は芳香族基を有する（メタ）アクリル酸エステ
ル（ｂ１）と芳香族ビニル単量体（ｂ２）とを含むビニル単量体混合物をグラフトしたグ
ラフト共重合体である。上記ポリオルガノシロキサン系ゴムの存在下でビニル単量体混合
物をグラフト重合することによって、グラフト共重合体（Ｇ１）を得ることができる。以
下、アルキル基又は芳香族基を有する（メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）を、単に「（
メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）」という場合がある。
【０１２１】
　グラフト成分が（メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）に由来する成分を含むことから、
グラフト共重合体（Ｇ１）は、ポリカーボネート系樹脂等の熱可塑性樹脂（Ａ）中での相
溶性、分散性に優れる。また、グラフト共重合体（Ｇ１）が芳香族ビニル単量体（ｂ２）
に由来する成分を含むことから、グラフト共重合体（Ｇ１）と熱可塑性樹脂（Ａ）からな
る樹脂組成物は難燃性に優れる。
【０１２２】
　本発明の（メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）のうち、アルキル基を有する（メタ）ア
クリル酸エステルとしては、例えば以下のものが挙げられる。メチルメタクリレート、エ
チルメタクリレート、ｎ－ブチルメタクリレート、ｉ－ブチルメタクリレート等のアルキ
ルメタクリレート；メチルアクリレート等のアルキルアクリレート等。これらの単量体は
１種を単独で用いても良く、２種以上を併用してもよい。
【０１２３】
　また、芳香族基を有する（メタ）アクリル酸エステルとは、フェニル基等の芳香族炭化
水素基を有する（メタ）アクリル酸エステルを意味し、例えば以下のものが挙げられる。
フェニル（メタ）アクリレート、ベンジル（メタ）アクリレート、４－ｔ－ブチルフェニ
ル（メタ）アクリレート、モノブロモフェニル（メタ）アクリレート、ジブロモフェニル
（メタ）アクリレート、２，４，６－トリブロモフェニル（メタ）アクリレート、モノク
ロロフェニル（メタ）アクリレート、ジクロロフェニル（メタ）アクリレート、トリクロ
ロフェニル（メタ）アクリレート、ナフチル（メタ）アクリレート等。これらの単量体は
、１種を単独で用いても良く、２種以上を併用してもよい。
【０１２４】
　本発明の芳香族ビニル単量体（ｂ２）としては、例えば以下のものが挙げられる。スチ
レン、α―メチルスチレン、ｐ―メチルスチレン、ｐ一ｔ―ブチルスチレン、ｐ―メトキ
シスチレン、ｏ―メトキシスチレン、２，４－ジメチルスチレン、クロロスチレン、ブロ
モスチレン、ビニルトルエン、ビニルナフタレン、ビニルアントラセン等。これらの単量
体は、１種を単独で用いてもよく、２種以上を併用してもよい。
【０１２５】
　本発明の前記ビニル単量体混合物は、本発明の目的を損なわない範囲で、共重合可能な
その他の単量体（ｂ３）を含んでもよい。その他の単量体（ｂ３）としては、例えば以下
のものが挙げられる。（メタ）アクリル酸、カルボキシエチル（メタ）アクリレート等の
カルボキシル基含有単量体；（メタ）アクリロニトリル等のシアン化ビニル単量体；ビニ
ルメチルエーテル、ビニルエチルエーテル等のビニルエーテル単量体；安息香酸ビニル、
酢酸ビニル、酪酸ビニル等のカルボン酸ビニル単量体；グリシジル（メタ）アクリレート
、アリル（メタ）アクリレート、１，３－ブチレンジメタクリレート等の反応性官能基を
有する（メタ）アクリレート；エチレン、プロピレン、ブチレン等のオレフィン類等。こ
れらの単量体は、１種を単独で用いてもよく、２種以上を併用してもよい。



(17) JP 2016-164283 A 2016.9.8

10

20

30

40

50

【０１２６】
　ビニル単量体混合物１００質量％中における芳香族ビニル単量体（ｂ２）の使用量は２
～９５質量％が好ましく、２～７１質量％がより好ましく、１０～６５質量％がさらに好
ましい。ビニル単量体混合物１００質量％中における、（メタ）アクリル酸エステル（ｂ

１）の使用量は、５～９８％が好ましく、２９～９８質量％がより好ましく、３５～９０
質量％がさらに好ましい。ビニル単量体混合物１００質量％中における、その他の単量体
（ｂ３）の使用量は、５質量％以下が好ましい。
【０１２７】
　芳香族ビニル単量体（ｂ２）の使用量が２質量％以上の場合、成形体の難燃性が良好と
なり、９５質量％以下の場合、熱可塑性樹脂（Ａ）中でのグラフト共重合体（Ｇ１）の相
溶性、分散性が良好となる。相溶性、分散性が悪いと、成形体中でグラフト共重合体（Ｇ
１）が異物として観察されたり、成形体の難燃性の悪化を引き起こす場合があるため、好
ましくない。
【０１２８】
　ビニル単量体混合物中の（メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）の使用量が５質量％以上
の場合、熱可塑性樹脂（Ａ）中でのグラフト共重合体（Ｇ１）の相溶性、分散性が良好と
なり、９８質量％以下の場合、成形体の難燃性が良好となる。
【０１２９】
　グラフト共重合体（Ｇ１）１００質量％中における芳香族ビニル単量体（ｂ２）に由来
する成分の含有量は、０．１～２０質量％が好ましく、１～１５質量％がより好ましく、
３～１０質量％がさらに好ましい。
【０１３０】
　グラフト共重合体（Ｇ１）１００質量％中における「ポリオルガノシロキサン」の含有
量は、０．１～６９質量％である。この量は、５～６０質量％であることが好ましく、１
０～４０質量％であることがより好ましく、１５～４０質量％であることが更に好ましく
、２５～４０質量％であることが特に好ましい。ポリオルガノシロキサンの含有量が０．
１質量％以上の場合、成形体の低温における衝撃強度ならびに難燃性が良好となり、また
６９質量％以下の場合、成形体の発色性が良好となる。
【０１３１】
　グラフト共重合体（Ｇ１）１００質量％中の「ポリオルガノシロキサン系ゴム」の含有
量は、１０～９９質量％が好ましい。ポリオルガノシロキサン系ゴムの含有量が１０質量
％以上であれば、低温における成形体の衝撃強度が十分となり、また９９質量％以下であ
れば、樹脂組成物の表面外観が良好となり好ましい。更には、樹脂組成物の耐薬品性をよ
り良好にする観点から、６０～９７質量％がより好ましく、７５～９５質量％がさらに好
ましく、８０～９５質量％が特に好ましい。
【０１３２】
　グラフト共重合体（Ｇ１）の体積平均粒子径は、２００～２０００ｎｍである。この粒
子径は、２５０～１０００ｎｍであることが好ましく、さらには３００～８００ｎｍであ
ることがより好ましく、３５０～７５０ｎｍであることがさらに好ましく、４００～７０
０ｎｍであることが特に好ましく、４８０～７００ｎｍであることが最も好ましい。グラ
フト共重合体（Ｇ１）の体積平均粒子径が２００ｎｍ以上であると、グラフト共重合体（
Ｇ１）を熱可塑性樹脂に配合して得られる成形体は、耐衝撃性（特に低温耐衝撃性）及び
難燃性が良好となる。またグラフト共重合体（Ｇ１）の体積平均粒子径が２０００ｎｍ以
下であると、グラフト共重合体（Ｇ１）を熱可塑性樹脂に配合して得られる成形体は、発
色性と耐衝撃性（特に低温耐衝撃性）が良好となるとともに表面外観が良好となる。
【０１３３】
　グラフト共重合体（Ｇ１）の体積平均粒子径は、以下の方法で測定した値を採用するこ
とができる。グラフト共重合体のラテックスを蒸留水で希釈し、レーザー回折散乱式粒度
分布計（島津製　ＳＡＬＤ－７１００）を用い、体積平均におけるメジアン径を求める。
ラテックスの試料濃度は、装置に付属の散乱光強度モニターにおいて適正範囲となるよう
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適宜調整する。標準粒子径物質としては、粒子径既知の単分散ポリスチレンであって、粒
子径が２０～８００ｎｍの範囲内の１２種類の粒子が用いられる。
【０１３４】
　〔グラフト共重合体（Ｇ２）〕
　第２の発明群のグラフト共重合体（Ｇ２）はポリオルガノシロキサン系ゴムに１種以上
のビニル単量体をグラフト重合して得られる共重合体である。グラフト共重合体（Ｇ２）
のグラフト部は、前記ＦＯＸの式で表されるガラス転移温度Ｔｇが０℃を超えることが好
ましく、５０℃以上であることがより好ましく、８０℃以上であることがさらに好ましい
。
【０１３５】
　「ビニル単量体」としては、例えば以下のものが挙げられる。スチレン、α－メチルス
チレン、ビニルトルエン等の芳香族ビニル単量体；メチル（メタ）アクリレート、エチル
（メタ）アクリレート、ブチル（メタ）アクリレート、２－エチルヘキシル（メタ）アク
リレート等の（メタ）アクリル酸エステル；アクリロニトリル、メタクリロニトリル等の
シアン化ビニル単量体。これらは１種を単独で用いてもよく、二種以上を併用してもよい
。
【０１３６】
　グラフト部のガラス転移温度Ｔｇが０℃を超えるようにするには、単独重合体のＴｇが
０℃を超えるビニル単量体を５０質量％以上用いることが好ましく、８０質量％以上用い
ることがより好ましい。但し、この質量％は、グラフト重合に供するビニル単量体の全量
１００質量％を基準とする値である。
【０１３７】
　単独重合体のＴｇが０℃を超えるビニル単量体としては、例えば以下のものが挙げられ
る。メチルメタクリレート、エチルメタクリレート、ｎ-ブチルメタクリレート、i-ブチ
ルメタクリレート等のアルキルメタクリレート；メチルアクリレート等のアルキルアクリ
レート。これらは１種を単独で用いてもよく、二種以上を併用してもよい。
【０１３８】
　この場合のビニル単量体として、エチルアクリレート、ｎ－ブチルアクリレート等の単
独重合体のＴｇが０℃以下のアルキルアクリレートを共に用いても良い。単独重合体のＴ
ｇが０℃以下のアルキルアクリレートの含有量は、ビニル単量体１００質量％のうち０．
０５～２０質量％であることが好ましい。
【０１３９】
　グラフト共重合体（Ｇ２）１００質量％中のポリオルガノシロキサン系ゴムの含有量は
、１０～９９質量％が好ましい。ポリオルガノシロキサン系ゴムの含有量が１０質量％以
上であれば、成形体の低温における衝撃強度が良好となる。また９９質量％以下であれば
、成形体の表面外観が良好となる。樹脂組成物の耐薬品性を向上する観点からポリオルガ
ノシロキサン系ゴムの含有量は６０～９７質量％がより好ましく、７５～９５質量％が特
に好ましい。
【０１４０】
　グラフト共重合体（Ｇ２）においては、樹脂組成物の耐薬品性と耐熱分解性を向上する
観点から、グラフト重合用のビニル単量体混合物が「架橋性単量体」を含有することが好
ましい。
【０１４１】
　架橋性単量体としては、例えば以下の多官能性単量体が挙げられる。アリルメタクリレ
ート、トリアリルシアヌレート、トリアリルイソシアヌレート、ジビニルベンゼン、エチ
レングリコールジメタクリレート、プロピレングリコールジメタクリレート、１，３－ブ
チレングリコールジメタクリレート、１，４－ブチレングリコールジメタクリレート、１
，６－ヘキサンジオールジアクリレート、トリアリルトリメリテート等。これらは１種を
単独で用いてもよく、二種以上を併用してもよい。
【０１４２】
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　グラフト共重合体中における架橋性単量体に由来する成分の含有量としては、グラフト
共重合体１００質量％中、０．５～２．０質量％であることが好ましく、０．５～１．０
質量％であることがより好ましい。この成分の含有量が０．５質量％以上であれば、成形
体の耐薬品性と耐熱分解性が良好となり、２．０質量％以下であれば、成形体の衝撃強度
が良好となる。
【０１４３】
　グラフト重合用の単量体混合物における架橋性単量体の含有量としては、グラフト重合
用の単量体混合物１００質量％中においては、０．５～１０質量％であることが好ましく
、０．５～５質量％であることがより好ましい。架橋性単量体の含有量が０．５質量％以
上であれば、成形体の耐薬品性と耐熱分解性が良好となり、５質量％以下であれば、成形
体の衝撃強度が良好となる。
【０１４４】
　グラフト共重合体（Ｇ２）においては、樹脂組成物の耐薬品性を向上する観点から、グ
ラフト部のＦｅｄｏｒｓ法にて算出したｓｐ値が２０．１５～２１．００であることが好
ましい。ｓｐ値が２０．１５以上であれば、成形体の耐薬品性が良好となり、２１．００
以下であれば、成形体の衝撃強度が良好となる。
【０１４５】
　グラフト部のｓｐ値は、ＰＯＬＹＭＥＲ　ＨＡＮＤＢＯＯＫ　Ｖｏｌｕｍｅ　１（ＷＩ
ＬＥＹ-ＩＮＴＥＲＳＣＩＥＮＣＥ）に記載の各ビニル単量体のＦｅｒｏｒｓ法で算出し
たｓｐ値をもとに算出される。ビニル単量体混合物が３種のビニル単量体からなる場合、
以下の式を用いて算出される。
【０１４６】
【数２】

　但し、各記号は以下を示す。
Ａｓｐ：ビニル単量体Ａのｓｐ値
Ｂｓｐ：ビニル単量体Ｂのｓｐ値
Ｃｓｐ：ビニル単量体Ｃのｓｐ値
Ａｍｏ：ビニル単量体Ａのモル分率
Ｂｍｏ：ビニル単量体Ｂのモル分率
Ｃｍｏ：ビニル単量体Ｃのモル分率
Ａｍｏ＋Ｂｍｏ＋Ｃｍｏ＝１　。
【０１４７】
　グラフト部のｓｐ値は、用いるビニル単量体の組成によって調整することができる。例
えば、メチルメタクリレート（ｓｐ値：２０．１５）にメタクリル酸（ｓｐ値：２３．４
３）、２－ヒドロキシエチルメタクリレート（ｓｐ値：２４．９８）、フェニルメタクリ
レート（ｓｐ値：２０．９５）等を少量用いることで、グラフト部のｓｐ値を２０．１５
～２１．００に調整が可能である。
【０１４８】
　さらに、グラフト共重合体（Ｇ２）においては、樹脂組成物の耐熱分解性を向上させる
観点から、グラフト用のビニル単量体混合物が「芳香族ビニル単量体」を含有することが
好ましい。芳香族ビニル単量体としては、スチレン、α－メチルスチレン、ビニルトルエ
ン等が挙げられる。これらは１種を単独で用いてもよく、二種以上を併用してもよい。
【０１４９】
　芳香族ビニル単量体の含有量としては、グラフト重合用の単量体混合物１００質量％中
、１０～９０質量％が好ましく、３０～８０質量％がより好ましく、４０～７０質量％が
さらに好ましい。芳香族ビニル単量体の含有量が１０質量％以上であれば、樹脂組成物の
耐熱分解性が良好となり、９０質量％以下であれば、成形体の耐衝撃性が良好となるため
好ましい。
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【０１５０】
　グラフト共重合体（Ｇ２）の吸光度法で測定される粒子径は、３００～２０００ｎｍが
好ましく、３００～８００ｎｍであることが好ましく３５０～６５０ｎｍであることがさ
らに好ましい。この粒子径は、ラテックスの吸光度から算出される粒子径である。その測
定方法は後述する。粒子径が３００ｎｍより小さい場合、樹脂組成物の顔料着色性ならび
に耐薬品性が低下するため好ましくない。また、粒子径が２０００ｎｍを超えると、樹脂
組成物の外観が悪化するため好ましくない。
【０１５１】
　［グラフト共重合体の製造方法］
　グラフト部の重合の方法としては、例えば、ポリオルガノシロキサン系ゴムのラテック
ス中にグラフト重合用のビニル単量体を添加し、１段又は多段で重合する方法が挙げられ
る。多段で重合する場合は、ポリオルガノシロキサンゴム系ゴムのラテックス中に、グラ
フト重合用のビニル単量体を分割して逐次添加し又は連続的に添加して、重合することが
好ましい。このような重合方法は重合安定性が良好であり、且つ所望の粒子径及び粒子径
分布を有するグラフト共重合体のラテックスを安定に得ることができる。
【０１５２】
　グラフト部の重合の際には、必要に応じて乳化剤を追加することができる。乳化剤とし
ては、複合ゴムを製造する際に用いた前述の乳化剤と同様のものが挙げられ、アニオン系
乳化剤及びノニオン系乳化剤が好ましい。
【０１５３】
　グラフト部の重合に用いられる重合開始剤としては、複合ゴムを製造する際に用いた重
合開始剤と同様のものが挙げられ、アゾ系開始剤、レドックス系開始剤が好ましい。
【０１５４】
　グラフト共重合体のラテックスから、グラフト共重合体の粉体を回収する場合には、噴
霧乾燥法、凝固法のいずれかの方法を用いることができる。
【０１５５】
　噴霧乾燥法は、グラフト共重合体のラテックスを乾燥機中に微小液滴状に噴霧し、これ
に乾燥用の加熱ガスを当てて乾燥する方法である。微小液滴を発生する方法としては、例
えば、回転円盤型式、圧力ノズル式、二流体ノズル式、加圧二流体ノズル式が挙げられる
。乾燥機の容量は、実験室で使用するような小規模な容量から、工業的に使用するような
大規模な容量のいずれであってもよい。乾燥用の加熱ガスの温度は２００℃以下が好まし
く、１２０～１８０℃がより好ましい。別々に製造された２種以上のグラフト共重合体の
ラテックスを、一緒に噴霧乾燥することもできる。更には、噴霧乾燥時のブロッキングを
防止し、嵩比重等の粉末特性を向上させるために、グラフト共重合体のラテックス中に、
シリカ等の任意成分を添加して噴霧乾燥することもできる。
【０１５６】
　凝固法は、グラフト共重合体のラテックスを凝析して、グラフト共重合体を分離し、回
収し、乾燥する方法である。先ず、凝固剤を溶解した熱水中にグラフト共重合体のラテッ
クスを投入し、塩析し、凝固することによりグラフト共重合体を分離する。次いで、分離
した湿潤状のグラフト共重合体を脱水等して、水分量が低下したグラフト共重合体を回収
する。回収されたグラフト共重合体は圧搾脱水機や熱風乾燥機を用いて乾燥される。
【０１５７】
　凝固剤としては、塩化アルミニウム、硫酸アルミニウム、硫酸ナトリウム、硫酸マグネ
シウム、硝酸ナトリウム、酢酸カルシウムなどの無機塩や、硫酸等の酸などが挙げられ、
酢酸カルシウムが特に好ましい。これらの凝固剤は１種を単独で用いてもよく、２種以上
を併用してもよい。併用する場合は水に不溶性の塩を形成しない組み合わせを選択するこ
とが必要である。例えば、酢酸カルシウムと、硫酸、もしくはそのナトリウム塩とを併用
すると、水に不溶性のカルシウム塩を形成するので好ましくない。
【０１５８】
　上記の凝固剤は、通常、水溶液として用いられる。凝固剤水溶液の濃度は、グラフト共
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重合体を安定的に凝固し、回収する観点から、０．１質量％以上、特に１質量％以上であ
ることが好ましい。また、回収されたグラフト共重合体中に残存する凝固剤の量が多いと
成形体の耐熱分解性が悪化するため、凝固剤水溶液の濃度は、２０質量％以下、特に１５
質量％以下であることが好ましい。ラテックスに対する凝固剤水溶液の量は特に限定され
ないが、ラテックス１００質量部に対して１０質量部以上、５００質量部以下であること
が好ましい。
【０１５９】
　ラテックスを凝固剤水溶液に接触させる方法は特に限定されないが、通常、下記の方法
が挙げられる。（１）凝固剤水溶液を攪拌しながら、そこにラテックスを連続的に添加し
て一定時間保持する方法、（２）凝固剤水溶液とラテックスとを、一定の比率で攪拌機付
きの容器内に連続的に注入しながら接触させ、凝析された重合体と水とを含む混合物を容
器から連続的に抜き出す方法。ラテックスを凝固剤水溶液に接触させるときの温度は特に
限定されないが、３０℃以上、１００℃以下であることが好ましい。接触時間は特に限定
されない。
【０１６０】
　凝析したグラフト共重合体は、１～１００質量倍程度の水で洗浄され、ろ別した湿潤状
のグラフト共重合体は流動乾燥機や圧搾脱水機等を用いて乾燥される。乾燥温度、乾燥時
間は得られるグラフト共重合体のガラス転移温度によって適宜決めればよい。なお、圧搾
脱水機や押出機から排出されたグラフト共重合体を回収せず、直接、樹脂組成物を製造す
る押出機や成形機に送り、熱可塑性樹脂と混合して成形体を得ることも可能である。
【０１６１】
　本発明において、グラフト共重合体は、樹脂組成物とした際の耐熱分解性の観点から、
凝固法を用いて回収することが好ましい。
【０１６２】
　［衝撃強度、全光線透過率及び難燃性］
　第１の発明群のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ１）は、下記の「作
製条件１」で作製された試験片について、下記の「評価条件２」で測定される「試験片」
のシャルピー衝撃強度［ｋＪ／ｍ２］、全光線透過率［％］及び難燃性が、以下の性能条
件（１）～（３）を満たすことが好ましい。
（１）１５≦「シャルピー衝撃強度」≦７０
（２）６０≦「シャルピー衝撃強度」＋「全光線透過率」×１．３６
（３）１／１６インチ厚さにおけるＵＬ９４規格垂直燃焼試験による難燃性が「Ｖ－１」
以上。
【０１６３】
　＜試験片の作製条件１＞：
（１）粘度平均分子量２２，０００の芳香族ポリカーボネート樹脂（三菱エンジニアリン
グプラスチック（株）製ユーピロンＳ－２０００Ｆ）：１００質量部、
（２）ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ１）：５．５質量部、
（３）アクリル変性ポリテトラフルオロエチレン（三菱レイヨン（株）製メタブレンＡ－
３８００）：０．５質量部、
（４）芳香族リン酸エステル系難燃剤（大八化学工業（株）製ＰＸ－２００）：５．５質
量部。
【０１６４】
　上記の４種類の材料（１）～（４）を配合した樹脂組成物を、バレル温度２８０℃に加
熱した脱揮式押出機（（株）池貝製ＰＣＭ－３０）に供給してスクリュー回転数１５０ｒ
ｐｍの条件で混練してペレットを得る。このペレットを１００ｔ射出成形機（住友重機（
株）製ＳＥ－１００ＤＵ）に供給して、シリンダー温度２８０℃、金型温度９０℃の条件
で成形して以下の各試験片を得る。
（ｉ）シャルピーノッチ付き衝撃強さ評価用「試験片１」（長さ８０．０ｍｍ、幅１０．
０ｍｍ、厚み４ｍｍ、Ｖノッチ付き）。
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（ｉｉ）全光線透過率評価用「試験片２」（長さ１００ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚み２ｍｍ）
。
（ｉｉｉ）厚み１／１６インチの難燃性評価用「試験片３」。（長さ１２７ｍｍ、幅１２
．７ｍｍ、厚み１．６ｍｍ）
　＜評価条件２＞：
　〔シャルピー衝撃強度［ｋＪ／ｍ２］〕
　ＪＩＳ　Ｋ　７１１１‐１／１ｅＡに準拠して温度－３０℃にて、「試験片１」のシャ
ルピー衝撃強度を測定する。
【０１６５】
　〔全光線透過率［％］〕
　ＪＩＳ　Ｋ　７３７５に準拠して日本電色工業（株）製ＨＡＺＥ　Ｍｅｔｅｒ　ＮＤＨ
４０００を用いて、「試験片２」のＤ６５光源における全光線透過率測定する。
【０１６６】
　〔難燃性〕
　ＵＬ９４Ｖ試験に準拠した垂直燃焼試験法にて、５つの「試験片３」について総燃焼時
間を測定する。
【０１６７】
　これらの各試験片は、それぞれ以下の性能条件（１１）、（１２）及び（１３）を満た
すことがより好ましい。
（１１）２５≦「シャルピー衝撃強度」≦７０
（１２）６０≦「シャルピー衝撃強度」＋「全光線透過率」×１．３６
（１３）１／１６インチ厚さにおけるＵＬ９４規格垂直燃焼試験による難燃性が「Ｖ－１
」以上。
【０１６８】
　これらの各試験片は、それぞれ以下の性能条件（２１）、（２２）及び（２３）を満た
すことが更に好ましい。
（２１）２５≦「シャルピー衝撃強度」≦４０
（２２）６０≦「シャルピー衝撃強度」＋「全光線透過率」×１．３６≦１００
（２３）１／１６インチ厚さにおけるＵＬ９４規格垂直燃焼試験による難燃性が「Ｖ－０
」以上。
【０１６９】
　前記条件（１）を満たすことで、得られる成形体は、実用上使用可能なレベルの低温耐
衝撃強度を有し、かつ前記条件（２）を満たすことで、高い発色性と低温耐衝撃強度のバ
ランスに優れる成形体を得ることが出来るといえる。さらに、前記条件（３）を満たすこ
とで、得られる成形体は、実用上使用可能な難燃性能を有しているといえる。
【０１７０】
　シャルピー衝撃強度の増加は、グラフト共重合体（Ｇ１）の体積平均粒子径を大きくす
ること、グラフト成分に（メタ）アクリル酸エステル（ｂ１）に由来する成分を用いるこ
と等によって達成することができる。全光線透過率の増加は、グラフト共重合体（Ｇ１）
のポリオルガノシロキサン含量を０．１～６９質量％とすること等によって達成すること
ができる。難燃性「Ｖ－１」以上の性能は、グラフト共重合体（Ｇ１）の体積平均粒子径
を大きくすること、グラフト成分に芳香族ビニル単量体（ｂ２）に由来する成分を用いる
こと等によって達成することができる。
【０１７１】
　＜グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体＞
【０１７２】
　第２の発明群のポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体は、該グ
ラフト共重合体（Ｇ２）の粉体である。この粉体は、グラフト共重合体（Ｇ２）以外の他
の（共）重合体を含んでいても良い。他の（共）重合体とは、例えば、ビニル単量体をグ
ラフト重合させた際に、ポリオルガノシロキサン系ゴムにグラフト結合せずに重合した（
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共）重合体である。
【０１７３】
　第２の発明群の第１の態様の発明において、このグラフト共重合体（Ｇ２）の吸光度法
で測定される粒子径は３００～２０００ｎｍであり、この粉体のアルカリ金属含有量が０
～２０ｐｐｍであり、かつアルカリ土類金属含有量が０～１５０ｐｐｍである。
【０１７４】
　アルカリ金属量が２０ｐｐｍを超えると、この粉体と樹脂から得られる樹脂組成物の耐
熱分解性が低下するため好ましくない。アルカリ金属は、特に芳香族ポリカーボネート樹
脂を触媒的に分解するため、含有量を２０ｐｐｍ以下に抑えることが必要であり、１～１
５ｐｐｍが好ましい。アルカリ金属の中でも、特にカリウム及びナトリウムの合計の含有
量を抑えることが必要である。アルカリ金属含有量の測定方法は後述する。
【０１７５】
　前記粉体のアルカリ金属含有量を０～２０ｐｐｍとする方法としては、例えば以下の方
法が挙げられる。（１）グラフト重合の際に乳化剤、重合開始剤等としてアルカリ金属塩
型のものを用いない方法、あるいはそれらの使用量を抑える方法、（２）噴霧回収あるい
は凝固回収した粉体を水あるいは有機溶剤等で洗浄する方法、（３）これらの両者を組み
合わせる方法。
【０１７６】
　またグラフト共重合体（Ｇ２）の粉体のアルカリ土類金属の含有量は、０～１５０ｐｐ
ｍである。アルカリ土類金属の含有量が１５０ｐｐｍを超えると、この粉体と樹脂から得
られる樹脂組成物の耐熱分解性が低下するため好ましくない。アルカリ土類金属は、アル
カリ金属と比較して作用は弱いが、特に芳香族ポリカーボネート樹脂を触媒的に分解する
。このため、含有量を１５０ｐｐｍ以下に抑えることが必要であり、１０～１４０ｐｐｍ
が好ましい。アルカリ土類金属の中でも、特にカルシウム及びマグネシウムの合計の含有
量を抑えることが必要である。アルカリ土類金属含有量の測定方法は後述する。
【０１７７】
　前記粉体のアルカリ土類金属含有量を０～１５０ｐｐｍとする方法としては、例えば以
下の方法が挙げられる。（１）グラフト重合の際に乳化剤、重合開始剤等として、もしく
は凝固回収の際の凝析剤として、アルカリ土類金属塩型のものを用いない方法、あるいは
それらの使用量を抑える方法、（２）噴霧回収あるいは凝固回収した粉体を水あるいは有
機溶剤等で洗浄する方法、（３）これらの両者を組み合わせる方法。
【０１７８】
　特に、重合開始剤としてナトリウムホルムアルデヒドスルホキシレートを還元剤とする
レドックス系開始剤を用いる場合は、アルカリ土類金属塩型の凝析剤を用いて凝固回収を
行うと、重合開始剤がグラフト共重合体を含む粉体中にアルカリ土類金属塩として残存す
る。このアルカリ土類金属塩は、この粉体と樹脂から得られる樹脂組成物の耐熱分解性を
低下させるため、ナトリウムホルムアルデヒドスルホキシレートを用いないか使用量を抑
える方法が好ましい。
【０１７９】
　さらに、グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体の硫黄含有量は、０～２００ｐｐｍであるこ
とが好ましい。硫黄含有量は、粉体中に残存する硫酸塩類の量の指標となる。硫酸塩類と
は、硫酸、スルホン酸、スルフィン酸等の硫黄のオキソ酸とそれらの塩の総称である。硫
酸塩類は特に芳香族ポリカーボネート樹脂を触媒的に分解するため、その含有量を硫黄含
有量として２００ｐｐｍ以下に抑える必要があり、１０～１９０ｐｐｍが好ましい。硫黄
含有量が２００ｐｐｍを超えると、樹脂組成物の耐熱分解性が低下するため好ましくない
。硫黄含有量の測定方法は後述する。
【０１８０】
　前記粉体中の硫黄含有量を０～２００ｐｐｍとする方法としては、例えば以下の方法が
挙げられる。（１）グラフト重合の際に乳化剤、重合開始剤等として硫酸塩類を用いない
方法、あるいはそれらの使用量を抑える方法、（２）噴霧回収あるいは凝固回収した粉体
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を水あるいは有機溶剤等で洗浄する方法、（３）これらの両者を組み合わせる方法。
【０１８１】
　特に、重合開始剤としてナトリウムホルムアルデヒドスルホキシレートを還元剤とする
レドックス系開始剤を用いる場合は、グラフト共重合体粉体中に硫酸塩類として残存する
。この硫酸塩類は、この粉体と樹脂から得られる樹脂組成物の耐熱分解性を低下させるた
め、ナトリウムホルムアルデヒドスルホキシレートを用いないかその使用量を抑える方法
が好ましい。
【０１８２】
　第２の発明群の第２の態様の発明において、グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体は、ポリ
オルガノシロキサン系ゴムに１種以上のビニル単量体をグラフト重合して得られるポリオ
ルガノシロキサン含有グラフト共重合体の粉体であって、該１種以上のビニル単量体が「
芳香族ビニル単量体」を含有する単量体混合物であり、該粉体のアルカリ金属含有量が０
～２０ｐｐｍであり、かつアルカリ土類金属含有量が０～１５０ｐｐｍである。グラフト
重合用のビニル単量体として芳香族ビニル単量体を含有する単量体混合物が用いられてい
ることから、耐熱分解性と耐衝撃性が優れた樹脂組成物を得ることができる。
【０１８３】
　前記粉体は、下記の「作製条件１１」で使用される樹脂組成物について、下記の「評価
条件１２」で測定されるシルバー発生本数が０本であることが好ましい。
【０１８４】
　＜樹脂組成物及び試験片の作製条件１１＞：
（１）ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体：４質量部、
（２）粘度平均分子量２２，０００の芳香族ポリカーボネート樹脂（三菱エンジニアリン
グプラスチック（株）製ユーピロンＳ－２０００Ｆ）：９６質量部、
（３）Ｉｒｇａｎｏｘ１０７６（ＢＡＳＦ製）：０．１質量部、
（４）アデカスタブ２１１２（（株）ＡＤＥＫＡ製）：０．１質量部、
（５）カーボンブラック＃９６０（三菱化学（株）製）：０．１質量部。
【０１８５】
　上記の５種類の材料（１）～（５）を配合し、バレル温度２８０℃に加熱した脱揮式押
出機（（株）池貝製ＰＣＭ－３０）に供給して、スクリュー回転数１５０ｒｐｍの条件で
混練して樹脂組成物のペレットを得る。次いで１００ｔ射出成形機（住友重機械（株）製
ＳＥ－１００ＤＵ）とホットランナーを有する金型（試験片サイズ：縦１００ｍｍ×横１
００ｍｍ×厚み２ｍｍ、ピンゲート）を用い、シリンダー温度３１０℃、ランナー温度３
１０℃、金型温度が９０℃の条件で、前記ペレットを成形して１ショット目の射出成形体
を作製する。前記射出成形機による１ショット成形後、樹脂組成物を射出成形機内に６分
間滞留させた後に更に１ショット成形して、「試験片１１」を得る。
【０１８６】
　＜評価条件１２（耐熱分解性）＞：
　「試験片１１」のゲート付近に発生するシルバーストリークの本数を目視で確認する。
【０１８７】
　前記の「作製条件１１」で使用される樹脂組成物について、「評価条件１２」で測定さ
れるシルバー発生本数を０本とするためには、グラフト共重合体（Ｇ２）において、グラ
フト重合用のビニル単量体混合物に、「芳香族ビニル単量体」または「架橋性単量体」を
含有させる等の手段をとればよい。
【０１８８】
　芳香族ビニル単量体の含有量としては、グラフト重合用の単量体混合物１００質量％中
、１０～９０質量％が好ましく、３０～８０質量％がより好ましく、４０～７０質量％が
さらに好ましい。
【０１８９】
　グラフト共重合体（Ｇ２）において、架橋性単量体に由来する成分の含有量としては、
グラフト共重合体１００質量％中、０．５～２．０質量％であることが好ましく、０．５
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～１．０質量％であることがより好ましい。グラフト重合用の単量体混合物１００質量％
中における架橋性単量体の含有量は、０．５～１０質量％であることが好ましく、０．５
～５質量％であることがより好ましい。
【０１９０】
　また、前記粉体は、前記「作製条件１１」で使用された樹脂組成物について、下記の「
評価条件１３」で測定されるＬ＊が２０以下であることが特に好ましい。
【０１９１】
　＜評価条件１３（発色性）＞：
　前記樹脂組成物のペレットを１００ｔ射出成形機（住友重機（株）製ＳＥ－１００ＤＵ
）に供給して、シリンダー温度３１０℃、金型温度９０℃の条件で成形して「試験片１３
」（長さ１００ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚み２ｍｍ）を得る。
【０１９２】
　ＪＩＳ　Ｚ　８７２９（Ｌ＊ａ＊ｂ＊　表色系による物体色の表示方法）により、測定
は下記のようにＪＩＳＺ８７２２に準じて、日本電色工業（株）製分光式色差計ＳＥ－２
０００を用いて、「試験片１３」の物体色を測定する。
装置：分光式色差計ＳＥ－２０００（日本電色工業株式会社製、０－４５°後分光方式）
、測定範囲：３８０～７８０ｎｍ、
測定光源：Ｃ光（２°視野）、
三刺激値（ＸＹＺ）からＣＩＥ色差式を用いてＬ＊値を算出する。
【０１９３】
　＜熱可塑性樹脂組成物１＞
　第１の発明群のグラフト共重合体（Ｇ１）は、熱可塑性樹脂（Ａ）と混合して熱可塑性
樹脂組成物として使用することができる。熱可塑性樹脂組成物としては、熱可塑性樹脂（
Ａ）、グラフト共重合体（Ｇ）、フッ素系樹脂（Ｃ）及び難燃剤（Ｄ）を含有する熱可塑
性樹脂組成物が好ましい。
【０１９４】
　〔熱可塑性樹脂（Ａ）〕
　熱可塑性樹脂（Ａ）としては、例えば、以下のものが挙げられる。ポリプロピレン（Ｐ
Ｐ）、ポリエチレン（ＰＥ）等のオレフィン系樹脂；ポリスチレン（ＰＳ）、ハイインパ
クトポリスチレン（ＨＩＰＳ）、（メタ）アクリレート・スチレン共重合体（ＭＳ）、ス
チレン・アクリロニトリル共重合体（ＳＡＮ）、スチレン・無水マレイン酸共重合体（Ｓ
ＭＡ）、アクリロニトリル・ブタジエン・スチレン共重合体（ＡＢＳ）、アクリル酸エス
テル・スチレン・アクリロニトリル共重合体（ＡＳＡ）、アクリロニトリル・エチレン・
プロピレンゴム・スチレン共重合体（ＡＥＳ）等のスチレン（Ｓｔ）系樹脂；ポリメチル
メタクリレート（ＰＭＭＡ）等のアクリル（Ａｃ）系樹脂；ポリカーボネート系樹脂（Ｐ
Ｃ系樹脂）；ポリアミド（ＰＡ）樹脂；ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリブ
チレンテレフタレート（ＰＢＴ）、ポリ乳酸（ＰＬＡ）等のＰＥｓ樹脂；（変性）ポリフ
ェニレンエーテル（（ｍ－）ＰＰＥ）樹脂、ポリオキシメチレン（ＰＯＭ）樹脂、ポリス
ルフォン（ＰＳＯ）樹脂、ポリアリレート（ＰＡｒ）樹脂、ポリフェニレン（ＰＰＳ）樹
脂等のエンジニアリングプラスチックス；熱可塑性ポリウレタン（ＰＵ）樹脂；ＰＣ／Ａ
ＢＳ等のＰＣ樹脂とＳｔ系樹脂とのアロイ、ＰＶＣ／ＡＢＳ等のＰＶＣ系樹脂とＳｔ系樹
脂とのアロイ、ＰＡ／ＡＢＳ等のＰＡ樹脂とＳｔ系樹脂とのアロイ、ＰＡ樹脂とＴＰＥと
のアロイ、ＰＡ／ＰＰ等のＰＡ樹脂とポリオレフィン系樹脂とのアロイ、ＰＣ／ＰＢＴ等
のＰＣ樹脂とＰＥｓ樹脂とのアロイ、ポリオレフィン系樹脂／ＴＰＥとＰＰ／ＰＥ等との
オレフィン系樹脂同士のアロイ、ＰＰＥ／ＨＩＰＳとＰＰＥ／ＰＢＴとＰＰＥ／ＰＡ等と
のＰＰＥ系樹脂同士のアロイ、ＰＶＣ／ＰＭＭＡ等のＰＶＣ系樹脂とＡｃ系樹脂とのアロ
イ等のポリマーアロイ；硬質塩化ビニル樹脂、半硬質塩化ビニル樹脂、軟質塩化ビニル樹
脂等のＰＶＣ系樹脂。
【０１９５】
　熱可塑性樹脂（Ａ）としては、これらの中でも、得られる成形体の耐衝撃性及び難燃性
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の向上の観点から、カーボネート結合、エステル結合、及びアミド結合から選ばれる少な
くとも一つの結合を有する熱可塑性樹脂が好ましい。カーボネート結合、エステル結合、
及びアミド結合から選ばれる少なくとも一つの結合かを有する熱可塑性樹脂としては、例
えば、ＰＣ系樹脂、ＰＢＴ、ＰＥＴ、ＰＡ樹脂、ＰＬＡが挙げられる。なお、これらの樹
脂を含むアロイ・ブレンドと呼ばれる樹脂を使用してもよい。さらに、芳香族ポリカーボ
ネート系樹脂が特に好ましい。
【０１９６】
　芳香族ポリカーボネート系樹脂は、芳香族ヒドロキシ化合物またはこれと少量のポリヒ
ドロキシ化合物をホスゲンまたは炭酸のジエステルと反応させることによって得られる、
分岐鎖を有していてもよい熱可塑性芳香族ポリカーボネート重合体または共重合体である
。芳香族ポリカーボネート樹脂の製造方法は、特に限定されず、公知の方法、すなわち、
ホスゲン法（界面重合法）、溶融法（エステル交換法）等が採用される。ＰＣ系樹脂は、
その末端ＯＨ基量が熱安定性、加水分解安定性等に影響を及ぼす傾向にあるため、本発明
では、溶融法で製造され、かつ、反応時の減圧度などを調整することにより、末端のＯＨ
基量が調整された芳香族ポリカーボネート樹脂を使用することもできる。
【０１９７】
　ＰＣ系樹脂としては、例えば以下のものが挙げられる。三菱エンジニアリングプラスチ
ック（株）製の商品名ユーピロンＳ－１０００、ユーピロンＳ－２０００、ユーピロンＳ
－３０００、ユーピロンＨ－３０００もしくはユーピロンＨ－４０００；または帝人化成
（株）製の商品名パンライトＬ１２５０、パンライトＬ１２２５もしくはパンライトＫ１
３００など。
【０１９８】
　熱可塑性樹脂（Ａ）に対するグラフト共重合体（Ｇ１）の使用量は、熱可塑性樹脂（Ａ
）１００質量部に対し、グラフト共重合体（Ｇ１）０．５～９０質量部添加することが好
ましく、０．５～２０質量部がより好ましく、１～７質量部がさらに好ましい。グラフト
共重合体（Ｇ１）の使用量が０．５～９０質量部であれば、耐衝撃性と表面外観が優れた
樹脂組成物を得ることができる。
【０１９９】
　〔フッ素系樹脂（Ｃ）〕
　フッ素系樹脂（Ｃ）は、燃焼時の滴下防止を目的として用いることができる。フッ素系
樹脂（Ｃ）としては、ポリテトラフルオロエチレン、変性ポリテトラフルオロエチレン等
が挙げられる。変性ポリテトラフルオロエチレンとしては、ＳＡＮ変性ポリテトラフルオ
ロエチレン、アクリル変性ポリテトラフルオロエチレン等が挙げられる。
【０２００】
　フッ素系樹脂（Ｃ）としては公知のものを用いることができ、適宜合成したものを使用
してもよく、市販品を使用してもよい。市販品としては、例えば以下のものが挙げられる
。「ポリフロンＦＡ－５００」（商品名、ダイキン工業（株）製）等のポリテトラフルオ
ロエチレン；「ＢＬＥＮＤＥＸ　Ｂ４４９」（商品名、ＧＥスペシャルティ・ケミカルズ
社製）等のＳＡＮ変性ポリテトラフルオロエチレン；「メタブレンＡ－３０００」、「メ
タブレンＡ－３７５０」、「メタブレンＡ－３８００」（商品名、三菱レイヨン（株）製
）等のアクリル変性ポリテトラフルオロエチレン。これらのフッ素系樹脂（Ｃ）は、１種
を単独で用いてもよく、２種以上を併用してもよい。
【０２０１】
　これらのフッ素系樹脂（Ｃ）の中でも、得られる成形体中の分散性に優れ、成形体が機
械特性、耐熱性、難燃性に優れることから、ＳＡＮ変性ポリテトラフルオロエチレン、ア
クリル変性ポリテトラフルオロエチレンが好ましく、アクリル変性ポリテトラフルオロエ
チレンがより好ましい。
【０２０２】
　ＳＡＮ変性ポリテトラフルオロエチレン中、またはアクリル変性ポリテトラフルオロエ
チレン中のポリテトラフルオロエチレンの含有率としては、フッ素系樹脂（Ｃ）１００質



(27) JP 2016-164283 A 2016.9.8

10

20

30

40

50

量％中、１０～８０質量％であることが好ましく、２０～７０質量％であることがより好
ましい。ＳＡＮ変性ポリテトラフルオロエチレン、アクリル変性ポリテトラフルオロエチ
レン中のポリテトラフルオロエチレンの含有率が１０質量％以上であると、得られる成形
体は難燃性に優れる。ＳＡＮ変性ポリテトラフルオロエチレン、アクリル変性ポリテトラ
フルオロエチレン中のポリテトラフルオロエチレンの含有率が８０質量％以下であると、
得られる成形体は外観が優れる。
【０２０３】
　フッ素系樹脂（Ｃ）の配合量は、熱可塑性樹脂（Ａ）１００質量部に対して、０．０１
～１０質量部であることが好ましく、０．１～５質量部であることがより好ましく、０．
３～２質量部であることが更に好ましい。フッ素系樹脂（Ｃ）の配合量が０．０１質量部
以上であると、得られる成形体は難燃性に優れる。また、フッ素系樹脂（Ｃ）の配合量が
１０質量部以下であると、熱可塑性樹脂（Ａ）の本来の性質を損なわない。
【０２０４】
　〔難燃剤（Ｄ）〕
　難燃剤（Ｄ）としては、公知の難燃剤を用いることができ、例えば以下のものが挙げら
れる。ハロゲン化ビスフェノールＡ、ハロゲン化ポリカーボネートオリゴマー、臭素化エ
ポキシ化合物等のハロゲン系化合物と酸化アンチモン等の難燃助剤の組合せからなるハロ
ゲン系難燃剤；有機塩系難燃剤；リン酸エステル系難燃剤、ハロゲン化リン酸エステル型
難燃剤等のリン系難燃剤；芳香族スルホン酸の金属塩、パーフルオロアルカンスルホン酸
の金属塩等のスルホン酸系難燃剤；分岐型のフェニルシリコーン化合物、フェニルシリコ
ーン系樹脂等のオルガノポリシロキサン等のシリコーン系難燃剤。
【０２０５】
　これらの難燃剤（Ｄ）の中でも、得られる成形体が難燃性に優れることから、リン酸エ
ステル系難燃剤等のリン系難燃剤；芳香族スルホン酸の金属塩、パーフルオロアルカンス
ルホン酸の金属塩等の有機金属塩系難燃剤が好ましい。
【０２０６】
　リン酸エステル系難燃剤の例としては、例えば以下のものが挙げられる。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、トリオクチルホスフェ
ート、トリブトキシエチルホスフェート、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、オクチルジフェニルホスフェート、イソプ
ロピルフェニルジホスフェート、トリス（ブトキシエチル）ホスフェート、トリスイソブ
チルホスフェート、ビス－（イソプロピルフェニル）ジフェニルホスフェート、トリス－
（イソプロピルフェニル）ホスフェート、１，３フェニレンビス（ジフェニルフォスフェ
ート）、１，３フェニレンビス（ジ２，６キシレニルフォスフェート）、ビスフェノール
Ａビス（ジフェニルフォスフェート）、レゾルシノールビスジフェニルフォスフェート、
オクチルジフェニルフォスフェート、ジエチレンエチルエステルフォスフェート、ジヒド
ロキシプロピレンブチルエステルフォスフェート、エチレンジナトリウムエステルフォス
フェート、ｔ－ブチルフェニルジフェニルホスフェート、ビス－（ｔ－ブチルフェニル）
フェニルホスフェート、トリス－（ｔ－ブチルフェニル）ホスフェート、トリス（クロロ
エチル）ホスフェート、トリス（ジクロロプロピル）ホスフェート、トリス（クロロプロ
ピル）ホスフェート、ビス（２，３－ジブロモプロピル）－２，３－ジクロロプロピルホ
スフェート、メチルホスホン酸、メチルホスホン酸ジメチル、メチルホスホン酸ジエチル
、エチルホスホン酸、プロピルホスホン酸、ブチルホスホン酸、２－メチル－プロピルホ
スホン酸、ｔ－ブチルホスホン酸、２，３－ジメチルブチルホスホン酸、オクチルホスホ
ン酸、フェニルホスホン酸、ジエチルホスフィン酸、メチルエチルホスフィン酸、メチル
プロピルホスフィン酸、ジオクチルホスフィン酸、フェニルホスフィン酸、ジエチルフェ
ニルホスフィン酸、ジフェニルホスフィン酸、アルキルリン酸エステル等。これらは１種
を単独で用いても良く、２種以上を併用しても良い。
【０２０７】
　有機金属塩系難燃剤は、極少量の添加により難燃効果を示すため、成形体の耐熱性を低
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下させにくいと共に成形体に少なからず帯電防止性を付与できる点で有利である。本発明
において最も有利に使用される有機金属塩系難燃剤は、含フッ素有機金属塩化合物である
。含フッ素有機金属塩化合物とは、フッ素置換された炭化水素基を有する有機酸からなる
アニオン成分と金属イオンからなるカチオン成分とからなる金属塩化合物をいう。その中
でも、フッ素置換有機スルホン酸の金属塩、フッ素置換有機硫酸エステルの金属塩、およ
びフッ素置換有機リン酸エステルの金属塩が好ましい。含フッ素有機金属塩化合物は１種
を単独で用いてもよく、２種以上を併用してもよい。その中でも好ましいのはフッ素置換
有機スルホン酸の金属塩であり、特に好ましいのはパーフルオロアルキル基を有するスル
ホン酸の金属塩である。
【０２０８】
　その他、上記含フッ素有機金属塩化合物以外の有機金属塩系難燃剤としては、フッ素原
子を含有しない有機スルホン酸の金属塩が好適である。該金属塩としては、例えば脂肪族
スルホン酸の金属塩、芳香族スルホン酸の金属塩が挙げられる。その中でも好ましいのは
芳香族スルホン酸の金属塩である。
【０２０９】
　有機金属塩系難燃剤の金属イオンを構成する金属種としては、例えば、ナトリウム、カ
リウム等のアルカリ金属、カルシウム等のアルカリ土類金属が挙げられる。有機金属塩系
難燃剤として、具体的には、以下のものが挙げられる。４－メチル－Ｎ－（４－メチルフ
ェニル）スルホニル－ベンゼンスルホンアミドのカリウム塩、ジフェニルスルホン－３－
スルホン酸カリウム、ジフェニルスルホン－３－３’－ジスルホン酸カリウム、パラトル
エンスルホン酸ナトリウム、パーフルオロブタンスルホン酸カリウム塩等。これらは１種
を単独で用いても良く、２種以上を併用しても良い。
【０２１０】
　難燃剤（Ｄ）の配合量としては、熱可塑性樹脂（Ａ）１００質量部に対して、０．０１
～２０質量部であることが好ましい。難燃剤（Ｄ）の配合量が０．０１質量部以上である
と、得られる成形体は難燃性に優れる。また、難燃剤（Ｄ）の配合量が２０質量部以下で
あると、熱可塑性樹脂（Ａ）の本来の性質を損なわない。
【０２１１】
　さらに、難燃剤（Ｄ）の種類により最適配合量は異なる。リン酸エステル系難燃剤の配
合量としては、１～１０質量部であることがより好ましく、有機金属塩系難燃剤の配合量
としては、０．０１～２質量部であることがより好ましい。
【０２１２】
　〔酸化防止剤（Ｅ）〕
　第１の発明群の熱可塑性樹脂組成物中には必要に応じて、酸化防止剤（Ｅ）を含有させ
ることができる。酸化防止剤（Ｅ）は、成形体の製造時の樹脂の酸化分解を抑制すること
を目的とするだけでなく、成形体の難燃性を向上させることも目的とする成分である。酸
化防止剤（Ｅ）は、通常の成形時に使用されるものであれば、特に限定されない。具体例
としては、例えば以下のものが挙げられる。トリス［Ｎ－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４
－ヒドロキシベンジル）］イソシアヌレート（（株）ＡＤＥＫＡ製、アデカスタブＡＯ－
２０など）、テトラキス［３－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プ
ロピオニルオキシメチル］メタン（ＢＡＳＦ社製、イルガノックス１０１０など）、ビス
（３－ｔｅｒｔ－ブチル－４－ヒドロキシ－５－メチルベンゼンプロパン酸）エチレンビ
ス（オキシエチレン）（ＢＡＳＦ社製、イルガノックス２４５など）、３，５－ジ－ｔｅ
ｒｔ－ブチル－４－ヒドロキシベンゼンプロピオン酸オクタデシル（ＢＡＳＦ社製、イル
ガノックス１０７６など）、ブチリデン－１，１－ビス－（２－メチル－４－ヒドロキシ
－５－ｔ－ブチル－フェニル（（株）ＡＤＥＫＡ製、アデカスタブＡＯ－４０など）、１
，１，３－トリス（２－メチル－４－ヒドロキシ－５－ｔ－ブチルフェニル）ブタン（吉
冨ファインケミカル（株）製、ヨシノックス９３０など）などのフェノール系酸化防止剤
；ビス（２，６，ジ－ｔ－ブチル－４－メチルフェニル）ペンタエリスリトールホスファ
イト（（株）ＡＤＥＫＡ製、アデカスタブＰＥＰ－３６など）、トリス（２，４－ジ－ｔ
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－ブチルフェニル）ホスファイト（（株）ＡＤＥＫＡ製、アデカスタブ２１１２など）、
２，２－メチレンビス（４，６－ジ－ｔ－ブチルフェニル）オクチルホスファイト（（株
）ＡＤＥＫＡ製、アデカスタブＨＰ－１０など）などのリン系酸化防止剤；ジラウリル３
，３’－チオ－ジプロピオネート（吉冨ファインケミカル（株）製、ヨシノックスＤＬＴ
Ｐ）、ジミリスチル３，３’－チオ－ジプロピオネート（吉冨ファインケミカル（株）製
、ヨシノックスＤＭＴＰ）などのイオウ系酸化防止剤等。
【０２１３】
　酸化防止剤（Ｅ）の配合量としては、熱可塑性樹脂（Ａ）１００質量部に対して、０．
０５～２部が好ましく、０．０５～０．８部がより好ましい。酸化防止剤（Ｅ）の配合量
が０．０５部以上であると、得られる成形体は難燃性に優れる。また、酸化防止剤（Ｅ）
の配合量が２部以下であると、得られる成形体の耐衝撃性の低下を抑えられる。
【０２１４】
　〔その他の添加剤〕
　第１の発明群の熱可塑性樹脂組成物中には、更に必要に応じて、以下の成分を配合する
ことができる。可塑剤、滑剤；離型剤（例えば、ペンタエリトリトールテトラステアレー
ト）；成核剤、帯電防止剤、安定剤、充填材；強化材（ガラス繊維、炭素繊維、マイカ、
カオリン、タルク、ＣａＣＯ３およびガラスフレーク）；色素および顔料。これらは１種
を単独で用いてもよく、２種以上を併用してもよい。
【０２１５】
　〔樹脂組成物の調製方法〕
　第１の発明群の熱可塑性樹脂組成物の調製方法は特に限定されない。例えば、熱可塑性
樹脂（Ａ）、グラフト共重合体（Ｇ１）と、必要に応じてフッ素系樹脂（Ｃ）、難燃剤（
Ｄ）、酸化防止剤（Ｅ）、各種添加剤とを、Ｖ型ブレンダーやヘンシェルミキサー等によ
り混合分散させ、この混合物を押出機またはバンバリーミキサー、加圧ニーダー、ロール
等の混練機等を用いて溶融混練することにより調製できる。これらの各成分の混合はバッ
チ的又は連続的に実施することができ、各成分の混合順序は特に限定されない。溶融混練
物はペレットにして、各種の成形に用いることができる。
【０２１６】
　＜樹脂組成物２＞
　本発明の第２の発明群のグラフト共重合体（Ｇ２）の粉体は、樹脂と混合して樹脂組成
物として使用することができる。第２の発明群において使用できる樹脂としては、特に制
限はないが、例えば「硬化性樹脂」、「熱可塑性樹脂」及び「熱可塑性エラストマー」か
ら選ばれる１種以上の樹脂が挙げられる。
【０２１７】
　樹脂に対するグラフト共重合体（Ｇ２）の粉体の添加量は、樹脂と粉体の合計１００質
量％中、０．５～９０重量％が好ましく、０．５～２０重量％がより好ましい。粉体の添
加量が０．５～９０重量％であれば、耐衝撃性と表面外観が優れた樹脂組成物を得ること
ができる。
【０２１８】
　〔硬化性樹脂〕
　硬化性樹脂としては、例えば、エポキシ樹脂、フェノール樹脂、不飽和ポリエステル樹
脂、メラミン樹脂、尿素樹脂が挙げられる。これらの中では、電気的特性に優れ、半導体
封止に適していることから、エポキシ樹脂が好ましい。これらは１種を単独で用いてもよ
く、二種以上を併用してもよい。硬化性樹脂は、熱硬化性樹脂と光硬化性樹脂とに分類で
きるが、そのいずれであってもよい。
【０２１９】
　エポキシ樹脂としては、例えば、ジシクロペンタジエン型、クレゾールノボラック型、
フェノールノボラック型、ビスフェノール型、ビフェニル型が挙げられる。これらは１種
を単独で用いてもよく、二種以上を併用してもよい。エポキシ樹脂としては、グラフト共
重合体（Ｇ２）の粉体の分散性が良好となることから、固形状のものが好ましい。
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【０２２０】
　エポキシ樹脂の硬化剤としては、例えば、フェノールノボラック樹脂、クレゾールノボ
ラック樹脂等のフェノール系硬化剤；アミン系硬化剤；酸無水物系硬化剤が挙げられる。
これらは１種を単独で用いてもよく、二種以上を併用してもよい。硬化剤の使用量は、エ
ポキシ基の化学量論量であることが好ましい。
【０２２１】
　フェノール樹脂としては、例えば、レゾール型フェノール樹脂、ノボラック型フェノー
ル樹脂が挙げられる。フェノール樹脂は、乾性油、キシレン樹脂、メラミン樹脂等で変性
されたものであってもよい。フェノール樹脂としては、グラフト共重合体を含む粉体の分
散性が良好となることから、固形状のものが好ましい。
【０２２２】
　フェノール樹脂が、ノボラック型フェノール樹脂である場合には、硬化剤として、ヘキ
サミン等のポリアミン、エポキシ樹脂、イソシアネート化合物、ポリホルムアルデヒド化
合物、レゾール型フェノール樹脂等が併用される。
【０２２３】
　不飽和ポリエステル樹脂としては、例えば以下のものが挙げられる。飽和二塩基酸（例
えばイソフタル酸、オルソフタル酸、無水フタル酸、コハク酸、アジピン酸、セバシン酸
等）と、多価アルコール（例えばエチレングリコール、ジプロピレングリコール、１，３
－ブタンジオール、１，６－ヘキサンジオール、ネオペンチルグリコール、水素化ビスフ
ェノールＡ等）と、不飽和二塩基酸（例えばマレイン酸、無水マレイン酸、フマル酸、イ
タコン酸、無水エンドメチレンテトラヒドロフタル酸等）とを１８０～２５０℃で反応さ
せて得られるもの。
【０２２４】
　不飽和ポリエステル樹脂としては、上記不飽和二塩基酸と共重合可能な単量体とを共重
合させた樹脂でもよい。不飽和二塩基酸と共重合可能な単量体としては、例えば、スチレ
ン、ｔ－ブチルスチレン、ジビニルベンゼン、ジアリルフタレート、ビニルトルエン、（
メタ）アクリレート類が挙げられる。
【０２２５】
　〔熱可塑性樹脂〕
　熱可塑性樹脂としては、前記熱可塑性樹脂（Ａ）として例示した樹脂が挙げられる。そ
れらの中でも以下の樹脂またはアロイが好ましい。Ｓｔ系樹脂、ＰＣ樹脂、ＰＡ樹脂、Ｐ
ＥＴ樹脂、ＰＢＴ樹脂、（ｍ－）ＰＰＥ樹脂、ＰＯＭ樹脂、ＰＵ樹脂；ＰＣ／ＡＢＳ等の
ＰＣ樹脂とＳｔ系樹脂とのアロイ、ＰＡ／ＡＢＳ等のＰＡ樹脂とＳｔ系樹脂とのアロイ、
ＰＡ樹脂とＴＰＥとのアロイ、ＰＡ／ＰＰ等のＰＡ樹脂とポリオレフィン系樹脂とのアロ
イ、ＰＣ／ＰＢＴ等のＰＣ樹脂とＰＥｓ樹脂とのアロイ；ＰＰＥ／ＰＢＴ、ＰＰＥ／ＰＡ
等のＰＰＥ系樹脂同士のアロイ等。またＰＣ樹脂がより好ましい。
【０２２６】
　〔熱可塑性エラストマー〕
　熱可塑性エラストマーとしては、例えば以下のものが挙げられる。スチレン系エラスト
マー、オレフィン系エラストマー、塩化ビニル系エラストマー、ウレタン系エラストマー
、ポリエステル系エラストマー、ポリアミド系エラストマー、フッ素系エラストマー、１
，２－ポリブタジエン、トランス１，４－ポリイソプレン。これらの中でも、ウレタン系
エラストマー、ポリエステル系エラストマー、ポリアミド系エラストマーが好ましい。
【０２２７】
　〔樹脂組成物の調製方法〕
　樹脂が硬化性樹脂である場合の樹脂組成物（以下、「硬化性樹脂組成物」という。）の
調製方法としては、例えば、（１）各成分を溶液状態で混合する方法、（２）各成分をミ
キシングロールやニーダー等を用いて溶融混合し、冷却した後、粉砕もしくは打錠する方
法が挙げられる。
【０２２８】
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　硬化性樹脂組成物は、本発明の目的を逸脱しない範囲であれば、各種添加剤を含有する
ことができる。添加剤としては、例えば以下のものが挙げられる。種々の硬化促進剤；シ
リコーンオイル、天然ワックス類、合成ワックス類等の離型剤；結晶質シリカ、溶融シリ
カ、ケイ酸カルシウム、アルミナ等の充填剤；ガラス繊維、炭素繊維等の繊維；三酸化ア
ンチモン等の難燃剤；ハイドロタルサイト類、希土類酸化物等のハロゲントラップ剤；カ
ーボンブラック、ベンガラ等の着色剤；シランカップリング剤。
【０２２９】
　樹脂が熱可塑性樹脂又は熱可塑性エラストマーである場合の樹脂組成物（以下、「熱可
塑性樹脂組成物」という。）の調製方法として、例えば以下の方法が挙げられる。
（１）ヘンシェルミキサー、タンブラー等でグラフト共重合体（Ｇ２）の粉体、及び熱可
塑性樹脂の粉体もしくは粒状物を混合した後に、押出機、ニーダー、ミキサー等で溶融混
合する方法、
（２）予め溶融させた熱可塑性樹脂に、残りの材料を逐次混合していく方法。
【０２３０】
　熱可塑性樹脂組成物は、本発明の目的を逸脱しない範囲であれば、各種添加剤を含有す
ることができる。添加剤としては、例えば以下のものが挙げられる。フェノール系安定剤
、燐系安定剤、紫外線吸収剤、アミン系光安定剤等の安定剤；燐系、ブロム系、シリコー
ン系、有機金属塩系等の難燃剤；耐加水分解性等の各種物性を付与するための改質剤；酸
化チタン、タルク等の充填剤；染顔料；可塑剤。
【０２３１】
　上述の樹脂の中では、アウトガスの発生抑制効果を最大限に発揮できる観点から、熱可
塑性樹脂が好ましく、芳香族ポリカーボネート樹脂が特に好ましい。第２の発明群の熱可
塑性樹脂組成物に使用される芳香族ポリカーボネート樹脂は、前記熱可塑性樹脂（Ａ）と
して例示した芳香族ポリカーボネート系樹脂が挙げられる
【０２３２】
　前記芳香族ポリカーボネート樹脂組成物の調製方法は特に限定されないが、例えば以下
の方法が挙げられる。グラフト共重合体（Ｇ２）の粉体と、芳香族ポリカーボネート樹脂
と、必要に応じて使用される各種添加剤とを、Ｖ型ブレンダーやヘンシェルミキサー等に
より混合分散させる。次いで、この混合物を押出機又はバンバリーミキサー、加圧ニーダ
ー、ロール等の混練機等を用いて溶融混練する。
【０２３３】
　前記芳香族ポリカーボネート樹脂組成物は、本発明の目的を損なわない範囲で、以下の
各種添加剤を含有することができる。防炎加工剤；ドリップ防止剤（例えば、フッ素化ポ
リオレフィン、シリコーン及びアラミド繊維）；滑剤；離型剤（例えば、ペンタエリトリ
トールテトラステアレート）；成核剤、帯電防止剤、安定剤、充填材；強化材（例えば、
ガラス繊維、炭素繊維、マイカ、カオリン、タルク、ＣａＣＯ３　及びガラスフレーク）
；色素及び顔料。これらは１種を単独で用いてもよく、二種以上を併用してもよい。
【０２３４】
　＜成形体＞
　本発明の第１の発明群及び第２の発明群の熱可塑性樹脂組成物の成形方法としては、通
常の熱可塑性樹脂組成物の成形に用いられる成形法、例えば、射出成形法、押出成形法、
ブロー成形法、カレンダー成形法等が挙げられる。
【０２３５】
　本発明の芳香族ポリカーボネート樹脂組成物は、特に３００℃以上の高温で成形する際
に、アウトガスの発生を抑制しながら、耐熱性と耐衝撃性を兼ね備えた優れた成形体を得
ることができる。
【０２３６】
　本発明の第１の発明群の成形体は、優れた耐衝撃性、難燃性、発色性を有するため、自
動車分野、ＯＡ機器分野、家電、電気・電子分野等の種々の材料として、工業的に広く利
用することができる。
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【０２３７】
　本発明の第２の発明群の硬化性樹脂組成物の成形方法としては、例えば、トランスファ
ー成形、シートコンパウンドモールディング成形、バルクモールディング成形が挙げられ
る。また、硬化性樹脂組成物が溶液状態である場合には、接着剤として塗布することもで
きる。
【０２３８】
　本発明の第２の発明群の成形体は、用途としては特に制限はなく、自動車分野、ＯＡ機
器分野、電気・電子分野等の材料として、工業的に広く利用することができる。
【実施例】
【０２３９】
　以下、実施例および比較例により本発明を具体的に説明する。実施例１～１４及び比較
例１～１３は、第１の発明群に関するものであり、実施例２１～４６及び比較例２１～２
５は、第２の発明群に関するものである。実施例１～５及び比較例１～４はポリオルガノ
シロキサン含有グラフト共重合体に関し、実施例６～１４及び比較例５～１３はポリカー
ボネート系樹脂組成物に関する。実施例２１～３３及び比較例２１及び２２はポリオルガ
ノシロキサン含有グラフト共重合体を含む粉体に関し、実施例３４～４６及び比較例２３
～２５はポリカーボネート系樹脂組成物に関する。
【０２４０】
　実施例に先立って、各種評価方法、並びに、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックス
の製造例１及び２、及び、ポリテトラフルオロエチレン含有粉体の製造例３を説明する。
以下の説明において「部」および「％」は、特に断らない限り「質量部」および「質量％
」を意味する。
【０２４１】
　＜１．評価方法＞
　（１）ラテックスの固形分
　質量ｗ１のラテックスを１８０℃の熱風乾燥機中で３０分間乾燥し、乾燥後の残渣の質
量ｗ２を測定し、下記式により固形分を算出する。
固形分［％］＝ｗ２／ｗ１×１００　　　・・・（１）
【０２４２】
　（２）重合率
　重合体を製造する際に仕込んだ全単量体の質量ｗ３と重合後に得られた固形分の質量ｗ

４から、下記式により重合率を算出する。
重合率［％］＝ｗ４／ｗ３×１００　　　・・・（２）
【０２４３】
　（３）グラフト共重合体の体積平均粒子径
　この評価は第１の発明群に関するものである。グラフト共重合体のラテックスを蒸留水
で希釈し、レーザー回折散乱式粒度分布計（島津製　ＳＡＬＤ－７１００）を用い、体積
平均におけるメジアン径を求める。ラテックスの試料濃度は、装置に付属の散乱光強度モ
ニターにおいて適正範囲となるよう適宜調整する。標準粒子径物質としては、粒子径既知
の単分散ポリスチレンであって、粒子径が２０～８００ｎｍの範囲内の１２種類の粒子が
用いられる。
【０２４４】
　（４）グラフト共重合体の吸光度法で測定される粒子径
　この評価は第２の発明群に関するものである。グラフト共重合体のラテックスの濃度（
固形分）を、脱イオン水を用いて０．５ｇ／Ｌに希釈した液について、紫外可視分光光度
計（島津製作所製　ＵＶ－ｍｉｎｉ１２４０）を用いて、波長７００ｎｍにおける吸光度
ＤＡを測定する。下記式により粒子径を算出する。
【０２４５】
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【数３】

【０２４６】
　（５）紛体中の金属含有量、硫黄量
　この評価は第２の発明群に関するものである。グラフト共重合体を含む粉体０．２５ｇ
を分解容器内に量り取り、硝酸８ｍｌを加えマイクロウエーブ（湿式分解）にて分解させ
る。冷却後、フッ化水素酸２　ｍｌ入れ再度マイクロウエーブで処理した後、蒸留水で５
０ｍｌにメスアップし検液とする。この検液についてＩＣＰ発光分析装置（ＩＲＩＳ　Ｉ
ｎｔｅｒｐｉｄ　ＩＩ　ＸＳＰ：Ｔｈｅｒｍｏ社製）を用いて、カリウム、ナトリウム、
カルシウム、マグネシウム、硫黄の含有量を定量する。
【０２４７】
　（６）シャルピー衝撃強度
　ＪＩＳ　Ｋ　７１１１‐１／１ｅＡに準拠して、温度２３℃、及び－３０℃にて、試験
片（長さ８０．０ｍｍ、幅１０．０ｍｍ、厚み４ｍｍ、Ｖノッチ付き）のシャルピー衝撃
強度を測定する。
【０２４８】
　（７）全光線透過率（発色性）
　この評価は第１の発明群に関するものである。ＪＩＳ　Ｋ　７３７５に準拠して、日本
電色工業（株）製ＨＡＺＥ　Ｍｅｔｅｒ　ＮＤＨ４０００を用いて、試験片（長さ１００
ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚み２ｍｍ）について、Ｄ６５光源における全光線透過率を測定する
。
【０２４９】
　（８）難燃性
　この評価は第１の発明群に関するものである。熱可塑性樹脂組成物を１／１６インチの
燃焼棒に成形し、ＵＬ－９４Ｖ試験を行なう。
【０２５０】
　（９）耐熱老化性
　この評価は第１の発明群に関するものである。試験片（長さ８０．０ｍｍ、幅１０．０
ｍｍ、厚み４ｍｍ、Ｖノッチ付き）を温度１２０℃のオーブン中にて１２時間、熱処理す
る。オーブンから試験片を取り出し、温度２３℃、相対湿度５０％の雰囲気で２４時間以
上放置した後、温度２３℃において、シャルピー衝撃強度を測定し、耐熱老化性の指標と
する。
【０２５１】
　（１０）耐熱分解性
　この評価は第２の発明群に関するものである。先ず、前述の「作成条件１１」に従って
、ペレットを製造する。次いで、このペレットを住友ＳＥ１００ＤＵ射出成形機（住友重
機械（株）製）とホットランナーを有する金型（試験片サイズ：縦１００ｍｍ×横１００
ｍｍ×厚み２ｍｍ、ピンゲート）に供給して、シリンダー温度３１０℃、ランナー温度３
１０℃、金型温度９０℃の条件で射出成形する。１ショット成形後、２分間ずつ滞留させ
ながら連続して３ショット成形して、滞留なし（０分）の試験片、２分間滞留後の試験片
、４分間滞留後の試験片、及び６分間滞留後の試験片を得る。
【０２５２】
　これら４種類の試験片について、前述の「評価条件１２（耐熱分解性）」に従って、成
形品のシルバーストリークの本数を目視で確認し、耐熱分解性の指標とする。アウトガス
発生量が多いほどシルバーストリークの本数が多く、耐熱分解性が低いことを示す。
＋＋　：　最良　(０本)、
＋　　：　良　　(１～２本)、
－　　：　悪　　(３～１０本)、
－－　：　最悪　(１０本以上)。
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【０２５３】
　（１１）耐薬品性
　この評価は第２の発明群に関するものである。１００ｔ射出成形機（住友重機械（株）
製ＳＥ－１００ＤＵ）を用い、シリンダー温度３１０℃、金型温度９０℃の条件で樹脂組
成物を射出成形して作成した長さ１００ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚さ２ｍｍの試験片を得る。
この試験片を溶剤（アセトン１３質量％、トルエン２０質量％、４－ヒドロキシ－４－メ
チル－２－ペンタノン１６質量％、イソブチルアルコール１６質量％、メチルエチルケト
ン２０質量％、キシレン５質量％、シクロヘキサノン１０質量％の混合物）中に室温（２
５℃）で２分間浸漬後、温度７０℃にて３０分間乾燥する。次いで、この試験片を温度２
３℃、相対湿度５０％の空気雰囲気中に４時間静置後、デュポン面衝撃試験機（荷重：１
ｋｇ、高さ：１０ｃｍ、ｎ＝１０）を用いて面衝撃試験を行う。以下の計算式を用いて脆
性破壊率を算出し、耐薬品性の指標とする。脆性破壊率が低いほど耐薬品性が良好である
ことを示す。
【０２５４】

【数４】

　（１２）Ｌ＊（発色性）
　この評価は第２の発明群に関するものである。前述の「評価条件１３（発色性）」に従
って、試験片のＬ＊を測定する。
【０２５５】
　＜製造例＞
　［製造例１］
　テトラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）２部、γ－メタクリロイロキシプロピルジメトキシ
メチルシラン（ＤＳＭＡ）２部及び、オクタメチルシクロテトラシロキサン（モメンティ
ブ・パフォーマンス・マテリアルズ・ジャパン（株）製、製品名：ＴＳＦ４０４）９６部
を混合してオルガノシロキサン混合物１００部を得た。脱イオン水１５０部中にドデシル
ベンゼンスルホン酸ナトリウム（ＤＢＳＮａ）１部を溶解した水溶液を、前記混合物中に
添加し、ホモミキサーにて１０，０００ｒｐｍで５分間攪拌した後、ホモジナイザーに２
０ＭＰａの圧力で２回通し、安定な予備混合エマルションを得た。
【０２５６】
　次いで、冷却コンデンサーを備えた容量５リットルのセパラブルフラスコ内に、上記エ
マルションを入れた。該エマルションを温度８０℃に加熱し、次いで硫酸０．２０部と蒸
留水４９．８部との混合物を３分間にわたり連続的に投入した。温度８０℃に加熱した状
態を７時間維持して重合反応させた後、室温（２５℃）に冷却し、得られた反応液を室温
で６時間保持した。その後、５％水酸化ナトリウム水溶液を添加して反応液をｐＨ７．０
に中和して、ポリオルガノシロキサンゴムのラテックス（Ｓ－１）を得た。
【０２５７】
　このラテックスの固形分は２９．８％であった。また、このラテックスのキャピラリー
粒度分布計（米国ＭＡＴＥＣ社製ＣＨＤＦ２０００型）による数平均粒子径（Ｄｎ）は３
８４ｎｍ、質量平均粒子径（Ｄｗ）は４０３ｎｍであり、Ｄｗ／Ｄｎは１．０５であった
。
【０２５８】
　［製造例２］
　環状オルガノシロキサン混合物（信越シリコーン（株）製、製品名：ＤＭＣ）を９７．
５部、ＴＥＯＳを２部及びＤＳＭＡを０．５部、混合してオルガノシロキサン混合物１０
０部を得た。ＤＢＳＮａを０．６８部、ドデシルベンゼンスルホン酸（ＤＢＳＨ）を０．
６８部、脱イオン水２００部中に溶解した水溶液を、前記混合物中に添加し、ホモミキサ
ーにて１０，０００ｒｐｍで２分間攪拌した後、ホモジナイザーに２０ＭＰａの圧力で２
回通し、安定な予備混合エマルションを得た。
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【０２５９】
　次いで、冷却コンデンサーを備えた容量５リットルのセパラブルフラスコ内に前記エマ
ルションを仕込んだ。該エマルションを温度８５℃に加熱し、この温度を６時間維持して
重合反応させた後、室温（２５℃）に冷却し、得られた反応物を室温で１２時間保持した
。その後、５％水酸化ナトリウム水溶液を添加して反応液をｐＨ７．０に中和して、ポリ
オルガノシロキサンゴムのラテックス（Ｓ－２）を得た。
【０２６０】
　このラテックスの固形分は２８．３％であった。また、このラテックスのＤｎは８６ｎ
ｍ、Ｄｗは２５４ｎｍであり、Ｄｗ／Ｄｎは２．９５であった。
【０２６１】
　［製造例３］
　これはポリテトラフルオロエチレン含有粉体（Ｊ－２）の製造例である。以下の説明に
おいて、「ＰＴＦＥ」は、ポリテトラフルオロエチレンを意味する。
【０２６２】
　乳化剤としてのアルケニルコハク酸ジカリウム６．０部、蒸留水２３０部を、攪拌翼、
コンデンサー、熱電対、窒素導入口を備えた容量２リットルのセパラブルフラスコ内に仕
込み、窒素気流下に室温で３０分間攪拌した。尚、前記アルケニルコハク酸ジカリウムは
、予め、前記蒸留水の一部に溶解させた状態で使用した。
【０２６３】
　次いで、該フラスコ内の液体の温度を７０℃まで昇温し、過硫酸カリウム０．２部を蒸
留水３部に溶解した水溶液を、フラスコ内に添加した。さらに、メチルメタクリレート（
ＭＭＡ）５０部、スチレン（Ｓｔ）３０部、ｎ－ブチルアクリレート（ｎ－ＢＡ）２０部
、ｎ－オクチルメルカプタン０．１部からなる混合物を４時間かけて該フラスコ内に滴下
し、ラジカル重合を行った。滴下終了後、該フラスコ内の液体の温度を７０℃に保ちなが
ら１時間攪拌し、ビニル重合体（ｐ２）を含有するラテックス（ｐ２－１）を得た。この
ラテックス中のビニル重合体（ｐ２）の含有量は３０％であった。
【０２６４】
　攪拌装置を備えた容量５リットルの反応器内に、前記ラテックス（ｐ２－１）１６６．
７部、及び、ＰＴＦＥ系重合体（ｐ１）を含有するラテックスである「フルオンＡＤ９３
９Ｅ」（旭硝子（株）製、ＰＴＦＥの濃度６０％、ＰＴＦＥの質量平均分子量約１５００
万、ポリオキシアルキレンアルキルエーテルの濃度３％）８３．３部を仕込み、５分間攪
拌して、ラテックス（ｊ－２）を得た。このラテックス中にはＰＴＦＥが５０部、ポリオ
キシアルキレンアルキルエーテルが２．５部、前記ビニル重合体（ｐ２）が５０部、含ま
れていた。
【０２６５】
　次いで、凝析剤としての酢酸カルシウム５．０部を含有する酢酸カルシウム水溶液３２
５部を容量１０リットルのフラスコ内に仕込んだ。この水溶液を、温度８０℃に加熱して
、攪拌しながら、この水溶液中に前記ラテックス（ｊ－２）を徐々に滴下して、ポリマー
を凝析させてスラリーを得た。その後、このスラリーの温度を９０℃まで上昇させた後、
５分間攪拌を続けた。次いで、得られた析出物をスラリーから分離して、濾過し、水洗し
、乾燥して、ポリテトラフルオロエチレン含有粉体（Ｊ－２）１００部を得た。
【０２６６】
　［実施例１］
　製造例１において得たポリオルガノシロキサンゴムのラテックス（Ｓ－１）をポリマー
換算で２９．５部、容量５リットルのセパラブルフラスコ内に採取し、脱イオン水１００
部を添加混合した。次いでこのセパラブルフラスコ内に、ｎ－ブチルアクリレート（ｎ－
ＢＡ）５８．９部、アリルメタクリレート（ＡＭＡ）１．８部、ｔｅｒｔ－ブチルハイド
ロパーオキサイド（ｔ－ＢＨ）０．２５部の混合物を添加した。
【０２６７】
　このセパラブルフラスコ内に窒素気流を通じることによりフラスコ内雰囲気の窒素置換
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を行い、液温を５０℃まで昇温した。液温が５０℃となった時点で硫酸第一鉄（Ｆｅ）０
．００１部、エチレンジアミン四酢酸二ナトリウム塩（ＥＤＴＡ）０．００３部、ナトリ
ウムホルムアルデヒドスルホキシレート（ＳＦＳ）０．３部を脱イオン水２．５部に溶解
させた水溶液を添加しラジカル重合を開始した。アクリレート成分の重合を完結させるた
め、液温６５℃の状態を１時間維持し、ポリオルガノシロキサンとポリｎ－ブチルアクリ
レートとの複合ゴムのラテックスを得た。
【０２６８】
　上記複合ゴムのラテックスの温度を６５℃に維持した状態で、Ｓｔを４．９部、ＭＭＡ
を４．７部、ｎ－ＢＡを０．２部、ｔ－ＢＨを０．０３部の混合液を、１．５時間にわた
って、このラテックス中に滴下して重合した。滴下終了後、液温を６５℃に１時間維持し
たのち２５℃に冷却して、ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ－１）のラ
テックスを得た。グラフト共重合体（Ｇ－１）の体積平均粒子径を表１に示す。
【０２６９】
　次いで、酢酸カルシウムの濃度が１質量％の水溶液５００部を、温度３０℃に維持して
、攪拌しながら、この中にグラフト共重合体（Ｇ－１）のラテックス３００部を徐々に滴
下し凝固した。得られたグラフト共重合体（Ｇ－１）をろ過、脱水した。更に、グラフト
共重合体１００部に対して１０倍量の水を加えた後、攪拌機の付いたフラスコ内にて１０
分間洗浄を行い、ろ過、脱水した。この操作を２回繰り返した後、乾燥させてグラフト共
重合体（Ｇ－１）の粉体を得た。グラフト共重合体（Ｇ－１）の重合率、体積平均粒子径
を表１に示す。尚、この重合率は、複合ゴムの製造からグラフト重合までの全工程におい
て使用された単量体成分の重合率である。
【０２７０】
　［実施例２～４、比較例１及び２］
　実施例１において用いた各原料の種類及び量を表１に示す条件に変更したこと以外は実
施例１と同様にして、ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ－２～４、及び
Ｇ’－１～２）を製造し、更にグラフト共重合体の粉体を得た。得られた各グラフト共重
合体の重合率、体積平均粒子径を表１に示す。
【０２７１】
　尚、比較例２では、Ｇ’－２の重合率が９１％と低かったため、ガスクロマトグラフィ
ーを用いて残存単量体を求めた。その結果、Ｓｔの重合率が６８％と低く、重合が進んで
いないことが考えられた。
【０２７２】
　［実施例５］
　製造例１において得たラテックス（Ｓ－１）をポリマー換算で１０．０部、容量５リッ
トルのセパラブルフラスコ内に採取し、蒸留水２００部を添加混合した。次いでこのセパ
ラブルフラスコ内に、ｎ－ＢＡを５９．１部、ＡＭＡを０．９部、ｔ－ＢＨを０．１８部
の混合物を添加した。
【０２７３】
　このセパラブルフラスコ内に窒素気流を通じることによりフラスコ内雰囲気の窒素置換
を行い、液温を５０℃まで昇温した。液温が５０℃となった時点で硫酸第一鉄（Ｆｅ）０
．００１部、エチレンジアミン四酢酸二ナトリウム塩（ＥＤＴＡ）０．００３部、ナトリ
ウムホルムアルデヒドスルホキシレート（ＳＦＳ）０．１８部を蒸留水１０部に溶解させ
た水溶液を添加しラジカル重合を開始した。アクリレート成分の重合を完結させるため、
液温６５℃の状態を１時間維持し、ポリオルガノシロキサンとポリｎ－ブチルアクリレー
トとの複合ゴムのラテックスを得た。
【０２７４】
　上記複合ゴムのラテックスの温度を６５℃に維持した状態で、ＭＭＡを１５部、Ｓｔを
１５部、ｔ－ＢＨを０．１４部の混合液を１時間にわたって、フラスコ内に滴下して重合
した。滴下終了後、液温６５℃の状態を１時間維持したのち、室温（２５℃）に冷却し、
ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ－５）のラテックスを得た。グラフト
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共重合体（Ｇ－５）の重合率、体積平均粒子径を表１に示す。
【０２７５】
　次いで、酢酸カルシウムの濃度が１質量％の水溶液５００部を温度６０℃に加熱、攪拌
しながら、この液中にグラフト共重合体（Ｇ－５）のラテックス３４０部を徐々に滴下し
凝固した。得られたグラフト共重合体（Ｇ－５）をろ過、脱水した。更に、グラフト共重
合体１００部に対して１０倍量の水を加えた後、攪拌機の付いたフラスコ内にて１０分間
洗浄を行い、ろ過、脱水した。この操作を２回繰り返した後、乾燥させてグラフト共重合
体（Ｇ－５）の粉体を得た。
【０２７６】
　［比較例３］
　製造例１において得たラテックス（Ｓ－１）をポリマー換算で８０．０部、容量５リッ
トルのセパラブルフラスコ内に採取し、蒸留水４６部を添加混合した。次いでこのセパラ
ブルフラスコ内に、ＡＭＡを５．０部、クメンハイドロパーオキサイド（ＣＨＰ）を０．
１１部の混合物を添加した。
【０２７７】
　このセパラブルフラスコ内に窒素気流を通じることによりフラスコ内雰囲気の窒素置換
を行い、液温６０℃まで昇温した。液温が６０℃となった時点で硫酸第一鉄（Ｆｅ）０．
００１部、エチレンジアミン四酢酸二ナトリウム塩（ＥＤＴＡ）０．００３部、ナトリウ
ムホルムアルデヒドスルホキシレート（ＳＦＳ）０．１８部を脱イオン水２．５部に溶解
させた水溶液を添加し、ラジカル重合を開始し、液温７０℃で１時間維持した。
【０２７８】
　上記の液温７０℃のラテックス中に、フェニルメタクリレート（ＰｈＭＡ）を１５．０
部、ｔ－ＢＨを０．３部の混合液を、１．５時間にわたって滴下し重合した。滴下終了後
、液温７０℃の状態を１時間維持したのち２３℃に冷却し、ポリオルガノシロキサン含有
グラフト共重合体（Ｇ’－３）のラテックスを得た。グラフト共重合体（Ｇ’－３）の重
合率、体積平均粒子径を表１に示す。
【０２７９】
　その後は、グラフト共重合体（Ｇ’－３）を用いた以外は実施例１と同様にして、グラ
フト共重合体（Ｇ’－３）の粉体を得た。
【０２８０】
　［比較例４］
　製造例２によって得たラテックス（Ｓ－２）をポリマー換算で２０．０部、容量５リッ
トルのセパラブルフラスコ内に採取し、蒸留水１４０部を添加混合した。次いでこのセパ
ラブルフラスコ内に、ｎ－ＢＡを４９．０部、ＡＭＡを１．０部、ｔ－ＢＨを０．２０部
の混合物を添加した。その後は実施例１と同様にして複合ゴムのラテックスを得た。
【０２８１】
　上記複合ゴムラテックスの温度を６５℃に維持した状態で、ＭＭＡを６．０部、Ｓｔを
２４．０部、ｔ－ＢＨを０．１２の混合物を１時間にわたって滴下して重合した。滴下終
了後、液温６５℃の状態を１時間維持したのち室温（２５℃）に冷却し、グラフト共重合
体（Ｇ’－４）のラテックスを得た。グラフト共重合体（Ｇ’－４）の重合率、体積平均
粒子径を表１に示す。
【０２８２】
　その後は、グラフト共重合体（Ｇ’－４）を用いた以外は実施例１と同様にして、グラ
フト共重合体（Ｇ’－４）の粉体を得た。
【０２８３】
　［実施例６～１１、比較例５～１０］
　ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体として、実施例１～５または比較例１～
４で得たポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ－１～５、Ｇ’－１～４）の
粉体を用いて、前述の「作製条件１」に従って、それぞれ、耐衝撃性評価用「試験片１」
、全光線透過率評価用「試験片２」、及び難燃性評価用「試験片３」を作製した。尚、そ
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「評価条件２」に従って、各評価を実施し、表２に示す評価結果を得た。
【０２８４】
　［実施例１２～１４、比較例１１～１３］
　実施例１または比較例４で得たポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ－１
、Ｇ’－４）の粉体、有機スルホン酸金属塩（ＤＩＣ（株）製、商品名：メガファックＦ
－１１４）、滴下防止剤として製造例３で得たポリテトラフルオロエチレン含有粉体Ｊ－
２、及びポリカーボネート樹脂（三菱エンジニアリングプラスチックス（株）製、商品名
；ユーピロンＳ－２０００Ｆ、粘度平均分子量２２，０００）、さらにフェノール系酸化
防止剤（チバ・ジャパン（株）製、商品名：イルガノックス２４５）、リン系酸化防止剤
（（株）ＡＤＥＫＡ製、商品名：アデカスタブＰＥＰ３６）を表３に記載の量で配合した
。これら以外は実施例６と同様にしてポリカーボネート系樹脂組成物及び各試験片を得た
。評価結果を表３に示す。
【０２８５】
　〔樹脂組成物の性能比較〕
　ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体を３．３部配合した実施例６の樹脂組成
物は、比較例５の樹脂組成物に比べ、難燃性、耐衝撃性及び全光線透過率のバランスに優
れることが分かった。また、ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体を５．５部配
合した実施例７～１１の樹脂組成物は、比較例６～９の樹脂組成物に比べ、難燃性、耐衝
撃性及び全光線透過率のバランスに優れることが分かった。
【０２８６】
　比較例５及び９の樹脂組成物は、用いたグラフト共重合体（Ｇ’－４）の体積平均粒子
径が２００ｎｍより小さいため、難燃性及び耐衝撃性（低温及び熱老化試験後２３℃）が
低位であった。比較例６の樹脂組成物は、用いたグラフト共重合体（Ｇ’－１）が芳香族
ビニル単量体（ｂ２）を含んでいないため、難燃性が低位であった。
【０２８７】
　比較例７の樹脂組成物は、用いたグラフト共重合体（Ｇ’－２）が(メタ）アクリル酸
エステル（ｂ１）を含んでいないため、マトリクス樹脂との相溶性が低位となり、ポリオ
ルガノシロキサンの含有量と複合ゴムの含有量が同量のグラフト共重合体（Ｇ－１～４）
を配合した実施例７～１０に比べて、低温耐衝撃性が低位であった。
【０２８８】
　比較例８の樹脂組成物は、ポリオルガノシロキサンの含有量が６９質量％より多く、ま
た芳香族ビニル単量体（ｂ２）を含んでいないグラフト共重合体（Ｇ’－３）を用いてい
る。このため、グラフト共重合体は低屈折率であり、マトリクス樹脂との屈折率差が大き
くなるため、樹脂組成物は全光線透過率が低位であり、発色性が低位であった。比較例１
０の樹脂組成物は、グラフト共重合体（Ｂ）を含んでいないため、耐衝撃性が低位であり
、難燃性も比較的低位であった。
【０２８９】
　難燃剤に有機金属塩系を用いた場合でも、実施例１２及び１３の樹脂組成物は、比較例
１１の樹脂組成物に比べ、難燃性、耐衝撃性及び全光線透過率のバランスに優れることが
分かった。また、実施例１４の樹脂組成物は、比較例１２及び１３の樹脂組成物に比べ難
燃性、耐衝撃性及び全光線透過率のバランスに優れることが分かった。
【０２９０】
　比較例１２の樹脂組成物は、用いたグラフト共重合体（Ｇ’－４）の体積平均粒子径が
２００ｎｍより小さいため、難燃性及び低温耐衝撃性が低位であった。また、比較例１１
及び１３の樹脂組成物は、グラフト共重合体（Ｂ）を含んでいないため、難燃性や発色性
には優れるものの、耐衝撃性が低位であった。
【０２９１】
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【０２９２】
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【表２】

【０２９３】
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【表３】

　以下は、第２の発明群の実施例である。
【０２９４】
　［実施例２１］
　製造例１において得たポリオルガノシロキサンゴムのラテックス（Ｓ－１）３３．５６
部（ポリマー換算で１０．０部）を、容量５リットルのセパラブルフラスコ内に採取し、
蒸留水２００部を添加し混合した。次いでこのセパラブルフラスコ内に、ｎ－ブチルアク
リレート（ｎ－ＢＡ）５９．１部、アリルメタクリレート（ＡＭＡ）０．９部、ｔ－ブチ
ルハイドロパーオキサイド（ｔ－ＢＨ）０．２４部の混合物を添加した。
【０２９５】
　このセパラブルフラスコ内に窒素気流を通じることによりフラスコ内雰囲気の窒素置換
を行い、液温を５０℃まで昇温した。液温が５０℃となった時点で硫酸第一鉄（Ｆｅ）０
．００１部、エチレンジアミン四酢酸二ナトリウム塩（ＥＤＴＡ）０．００３部、ナトリ
ウムホルムアルデヒドスルホキシレート（ＳＦＳ）０．１８部を蒸留水１０部に溶解させ
た水溶液を添加し、ラジカル重合を開始した。液温が６５℃に低下した後、アクリレート
成分の重合を完結させるため、液温６５℃の状態を１時間維持し、ポリオルガノシロキサ
ンとポリｎ－ブチルアクリレートとの複合ゴムのラテックスを得た。
【０２９６】
　上記複合ゴムのラテックスの液温を６５℃に維持した状態で、メチルメタクリレート（
ＭＭＡ）を２８．５部、ｎ－ＢＡを１．５部、ｔ－ＢＨを０．１４部の混合液を１時間に
わたって、このラテックス中に滴下して重合した。滴下終了後、液温６０℃以上の状態を
１時間保ったのち２５℃に冷却して、ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ
－２１）のラテックスを得た。このグラフト共重合体の吸光度法で測定される粒子径は４
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０５ｎｍであった。
【０２９７】
　次いで、酢酸カルシウムの濃度が１質量％の水溶液５００部を、温度６０℃に加熱して
、攪拌しながら、この水溶液中にグラフト共重合体（Ｇ－２１）のラテックス３４０部を
徐々に滴下し凝固した。得られたグラフト共重合体（Ｇ－２１）をろ過、脱水した。更に
、グラフト共重合体１００部に対して１０倍量の水を加えた後、攪拌機の付いたフラスコ
内にて１０分間洗浄を行い、ろ過、脱水した。この操作を２回繰り返した後、乾燥させて
グラフト共重合体（Ｇ－２１）の粉体を得た。得られた粉体中に含まれるアルカリ金属含
有量、アルカリ土類金属含有量、硫黄含有量を表５に示す。また、グラフト共重合体の粒
子径を表５に示す。
【０２９８】
　［実施例２２～２６、３３、比較例２１及び２２］
　実施例２１において、用いた各原料の種類及び量を表４に示す条件に変更したこと以外
は実施例２１と同様にして、ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ－２２～
２６、Ｇ－３３、Ｇ’－２１、Ｇ’－２２）の粉体を製造した。各評価結果を表５に示す
。
【０２９９】
　［実施例２７］
　製造例１において得たラテックス（Ｓ－１）３３．５６部（ポリマー換算で１０．０部
）を容量５リットルのセパラブルフラスコ内に採取し、蒸留水２００部を添加混合した。
次いでこのセパラブルフラスコ内に、ｎ－ＢＡを５９．１部、及びＡＭＡを０．９部の混
合物を添加した。
【０３００】
　このセパラブルフラスコ内に窒素気流を通じることによりフラスコ内雰囲気の窒素置換
を行い、液温を５０℃まで昇温した。液温が５０℃となった時点で２，２’－アゾビス［
Ｎ－（２－カルボキシメチル）－２－メチルプロピオナミジン］ハイドレート（和光純薬
工業（株）製、商品名；ＶＡ－０５７）０．１５部を蒸留水１０部に溶解させた水溶液を
添加しラジカル重合を開始した。液温が６５℃に低下した後、アクリレート成分の重合を
完結させるため、液温６５℃の状態を１時間維持し、ポリオルガノシロキサンとポリｎ－
ブチルアクリレートとの複合ゴムのラテックスを得た。
【０３０１】
　上記複合ゴムのラテックスの液温を６５℃に維持した状態で、Ｆｅを０．００１部、Ｅ
ＤＴＡを０．００３部、ＳＦＳを０．１２部を蒸留水１０部に溶解させた水溶液をフラス
コ内に添加した。次いでＭＭＡを２８．５部、ｎ－ＢＡを１．５部、ｔ－ＢＨを０．１４
部の混合液を１時間にわたってフラスコ内に滴下して重合した。滴下終了後、液温６０℃
以上の状態に１時間保ったのち室温（２５℃）に冷却し、ポリオルガノシロキサン含有グ
ラフト共重合体（Ｇ－２７）のラテックスを得た。このグラフト共重合体の吸光度より求
めた粒子径は４１５ｎｍであった。
【０３０２】
　次いで、酢酸カルシウムの濃度が１質量％の水溶液５００部を温度６０℃に加熱し、攪
拌しながら、この水溶液中にグラフト共重合体（Ｇ－２７）のラテックス３４０部を徐々
に滴下し凝固した。得られたグラフト共重合体（Ｇ－２７）をろ過、脱水した。更に、グ
ラフト共重合体１００部に対して１０倍量の水を加えた後、攪拌機の付いたフラスコにて
１０分間洗浄を行い、ろ過、脱水した。この操作を２回繰り返した後、乾燥させてグラフ
ト共重合体（Ｇ－２７）の粉体を得た。各評価結果を表５に示す。
【０３０３】
　［実施例２８～３２］
　実施例２７において、用いた各原料の種類及び量を表４に示す条件に変更したこと以外
は実施例２７と同様にして、ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体（Ｇ－２８～
３２）の粉体を製造した。各評価結果を表５に示す。
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【０３０４】
　〔グラフト共重合体の粉体の比較〕
　実施例２１～３３のグラフト共重合体の粉体は、複合ゴムの製造時に重合開始剤として
用いたＳＦＳの量が０．２部より少ないため、酢酸カルシウムで凝固した場合であっても
アルカリ土類金属含有量が１５０ｐｐｍ以下であった。
【０３０５】
　比較例２１のグラフト共重合体の粉体は、複合ゴムの製造時に重合開始剤として用いた
ＳＦＳの量が０．２部より多いため、酢酸カルシウムで凝固した場合、アルカリ土類金属
含有量が１５０ｐｐｍより多くなった。
【０３０６】
　比較例２２のグラフト共重合体の粉体は、ポリオルガノシロキサンゴムの粒子径が小さ
いため、粒子径が３００ｎｍ以下であった。
【０３０７】
　［実施例３４～４６、比較例２３～２５］
　ポリオルガノシロキサン含有グラフト共重合体として、グラフト共重合体（Ｇ－２１～
３３、Ｇ’－２１、Ｇ’－２２）の粉体を用いた。前述の「樹脂組成物及び試験片の作製
条件１１」、「評価条件１２（耐熱分解性）」及び「評価条件１３（発色性）」に従って
、それぞれ、「耐熱分解性」及び「発色性」を評価した。尚、その際、ペレットは８０℃
で１２時間乾燥した後、射出成形機に供給した。
【０３０８】
　また、前記と同様の８０℃で１２時間乾燥したペレットを、１００ｔ射出成形機（住友
重機（株）製、商品名；ＳＥ－１００ＤＵ）に供給し、シリンダー温度３１０℃及び金型
温度９０℃で射出成形を行なった。ＪＩＳ　Ｋ７１５２に準じてファミリー金型を用い、
シャルピー衝撃強度用の試験片（長さ８０．０ｍｍ、幅１０．０ｍｍ、厚み４ｍｍ、Ｖノ
ッチ付き）、耐熱分解性評価用の試験片（縦１００ｍｍ、横１００ｍｍ、厚み２ｍｍ）及
び耐薬品性評価用の試験片（長さ１００ｍｍ、幅５０ｍｍ、厚み２ｍｍ）を得た。評価結
果を表６に示す。
【０３０９】
　〔樹脂組成物の性能比較〕
　実施例３４～４６から明らかなように、アルカリ金属量が２０ｐｐｍ以下かつアルカリ
土類金属量が１５０ｐｐｍ以下であるグラフト共重合体の粉体を用いて得られるポリカー
ボネート樹脂組成物は、高温成形時のアウトガスの発生が抑制されており、耐熱分解性に
優れていた。
【０３１０】
　一方、比較例２３のポリカーボネート樹脂組成物は、グラフト共重合体の粉体に含まれ
るアルカリ土類金属量が１５０ｐｐｍ以上であったため、実施例３４～４６の樹脂組成物
と比較して顕著にアウトガスの発生が確認され、耐熱分解性が低位であった。
【０３１１】
　実施例３６～３９のポリカーボネート樹脂組成物は、複合ゴムの製造時にアルキル（メ
タ）アクリレート成分の重合に使用した過酸化物がクメンハイドロパーオキサイド、ジイ
ソプロピルベンゼンハイドロパーオキサイドであるため、耐薬品性が優れていた。
【０３１２】
　さらに、実施例３５、３７、３９、４１、４２及び４３のポリカーボネート樹脂組成物
は、グラフト共重合体中の複合ゴムの含有量が７５質量％以上であるために、耐薬品性が
より優れていた。
【０３１３】
　実施例４４のポリカーボネート樹脂組成物は、グラフト共重合体のグラフト部のｓｐ値
が高いために、耐薬品性が良好であった。
【０３１４】
　実施例４５のポリカーボネート樹脂組成物は、グラフト共重合体の製造時のグラフト用
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単量体が架橋性単量体を含んでおり、グラフト共重合体自体の耐薬品性が高いために、耐
薬品性が良好であった。
【０３１５】
　実施例４６のポリカーボネート樹脂組成物は、グラフト共重合体のグラフト部がスチレ
ン単位を含んでおり、耐熱分解性が良好であった。
【０３１６】
　比較例２４のポリカーボネート樹脂組成物は、グラフト共重合体の粉体のアルカリ土類
金属含有量ならびに硫黄含有量が多く、さらにグラフト共重合体の粒子径が３００ｎｍよ
りも小さいため、耐熱分解性ならびに発色性が低位であった。
【０３１７】
　比較例２５のポリカーボネート樹脂組成物は、グラフト共重合体を含有していないため
に、低温におけるシャルピー衝撃強度ならびに耐薬品性が低位であった。
【０３１８】
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【表４】

【０３１９】
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【表５】

【０３２０】
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【表６】

【産業上の利用可能性】
【０３２１】
　本発明の第１の発明群及び第２の発明群の樹脂組成物（特にポリカーボネート樹脂組成
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物）は、共に、自動車分野、プリンタ等のＯＡ機器分野、携帯電話等電気・電子分野の材
料等として有用である。
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