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(57)【要約】
【課題】可撓性、剛性及び耐熱性に優れるポリ乳酸樹脂組成物、及び該組成物を成形する
ことにより得られるポリ乳酸樹脂成形体を提供すること。
【解決手段】ポリ乳酸樹脂、可塑剤、ならびに、カーボン繊維及び／又はガラス繊維を含
有するポリ乳酸樹脂組成物であって、前記可塑剤が式(Ｉ)：Ａ－Ｂｂ［式中、Ａは、炭素
数1～10の、結合手が2～10価の脂肪族炭化水素基(但し、エーテル基を含んでいてもよい)
、Ｂは、式(ＩＩ)：－ＣＯＯ－(Ｒ1Ｏ)ｃ－Ｒ2　で表される脂肪族有機基、あるいは、式
(ＩＩＩ)：－(ＯＲ3)ｄ－ＯＣＯ－Ｒ4　で表される脂肪族有機基を示し、ｂは2～10の整
数であり、(Ａの炭素数－ｂ)≦4である］で表される化合物を含有してなる、ポリ乳酸樹
脂組成物。
【選択図】なし



(2) JP 2010-37439 A 2010.2.18

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ポリ乳酸樹脂、可塑剤、ならびに、カーボン繊維及び／又はガラス繊維を含有するポリ
乳酸樹脂組成物であって、前記可塑剤が式(Ｉ)：
　　　　　　　　Ａ－Ｂｂ　　　　　　　　　　(Ｉ)
［式中、Ａは、炭素数1～10の、結合手が2～10価の脂肪族炭化水素基(但し、エーテル基
を含んでいてもよい)、Ｂは、式(ＩＩ)：
　　　　　－ＣＯＯ－(Ｒ1Ｏ)ｃ－Ｒ2　　　　　　　　　　(ＩＩ)
〔式中、Ｒ1Ｏはアルキレンオキシ基を示し、Ｒ1は炭素数2～4のアルキレン基、ｃはアル
キレンオキサイドの平均付加モル数を示す0.5～5の数であり(但し、ｃ個のＲ1は同一でも
異なっていてもよい)、Ｒ2は炭素数1～4の炭化水素基又は水素原子を示す〕
で表される脂肪族有機基、あるいは、式(ＩＩＩ)：
　　　　　－(ＯＲ3)ｄ－ＯＣＯ－Ｒ4　　　　　　　　　　(ＩＩＩ)
〔式中、ＯＲ3はアルキレンオキシ基を示し、Ｒ3は炭素数2～4のアルキレン基、ｄはアル
キレンオキサイドの平均付加モル数を示す0.5～5の数であり(但し、ｄ個のＲ3は同一でも
異なっていてもよい)、Ｒ4は炭素数1～4の炭化水素基又は水素原子を示す〕
で表される脂肪族有機基を示し、ｂは2～10の整数であり、(Ａの炭素数－ｂ)≦4である］
で表される化合物を含有してなる、ポリ乳酸樹脂組成物。
【請求項２】
　式(Ｉ)で表される化合物が、コハク酸、アジピン酸又は1，3，6－ヘキサントリカルボ
ン酸とポリエチレングリコールモノメチルエーテルとのエステル化合物、及び酢酸とグリ
セリン又はエチレングリコールのエチレンオキサイド付加物とのエステル化合物からなる
群より選ばれる少なくとも１種である、請求項１記載のポリ乳酸樹脂組成物。
【請求項３】
　さらに、結晶核剤を含有してなる、請求項１又は２記載のポリ乳酸樹脂組成物。
【請求項４】
　さらに、芳香族ポリアミド繊維を含有してなる、請求項１～３いずれか記載のポリ乳酸
樹脂組成物。
【請求項５】
　請求項１～４いずれか記載のポリ乳酸樹脂組成物を成形してなるポリ乳酸樹脂成形体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ポリ乳酸樹脂組成物に関する。更に詳しくは、日用雑貨品、家電部品、自動
車部品等として好適に使用し得るポリ乳酸樹脂組成物、及び該組成物を成形することによ
り得られるポリ乳酸樹脂成形体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　生分解性樹脂の中でもポリ乳酸樹脂は、原料となるＬ－乳酸がトウモロコシ、芋等から
抽出した糖分を用いて発酵法により生産されるため安価であること、原料が植物由来であ
るために総酸化炭素排出量が極めて少ないこと、また樹脂の特性として剛性が強く透明性
が高いことなどの理由のため、現在その利用が期待されている。
【０００３】
　しかし、ポリ乳酸樹脂は、上記特性に加えて、脆く、硬いことから、可撓性に欠けると
いう特性も有するため、その用途は限定されており、日用雑貨品、家電部品、自動車部品
等の分野における使用実績はほとんどない。また、射出成形体等に成形した場合も、可撓
性が不足したり、折り曲げたときの白化やヒンジ特性が劣るなどの問題が生じたりするた
め、使用されていないのが現状である。
【０００４】
　一方で、ポリ乳酸樹脂は、結晶化速度が遅く、延伸などの機械的工程を行わない限り射
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出成形後は非晶状態を有する。また、ポリ乳酸樹脂のガラス転移点(Tg)が60℃と低いため
、温度が55℃以上となる環境下では一般に使用できず、耐熱性の点で劣るという問題があ
る。
【０００５】
　更に、家電部品や自動車部品のような耐久材としての利用には、良好な剛性、及び耐熱
性を備えた上で、ある程度の可撓性を有することが求められる。
【０００６】
　これに対して、ポリ乳酸樹脂を硬質分野に応用する技術として、補強材を添加する方法
が種々提案されている(例えば、特許文献１～３参照)。
【特許文献１】特開２００５－２３２５０号公報
【特許文献２】特開２００７－１０００６８号公報
【特許文献３】国際公開第２００７／０１５３７１号パンフレット
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　従来技術に拠って、補強材を添加することで、ポリ乳酸樹脂の耐熱性や機械的強度等の
剛性を向上させることは可能となる。しかし、その効果は十分ではなく、耐熱性、剛性に
加えて、耐衝撃性等の可撓性にも優れる、更なるポリ乳酸樹脂組成物の開発が求められて
いる。
【０００８】
　本発明の課題は、可撓性、剛性及び耐熱性に優れるポリ乳酸樹脂組成物、及び該組成物
を成形することにより得られるポリ乳酸樹脂成形体を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者らは、上記課題を解決する為に検討を重ねた結果、ポリ乳酸樹脂組成物がカー
ボン繊維及び／又はガラス繊維を含有する場合に、特定の可塑剤を含有させることにより
、ポリ乳酸樹脂と該繊維との親和性を向上させることで、可撓性、剛性及び耐熱性に優れ
るポリ乳酸樹脂組成物を得られることを見出し、本発明を完成するに至った。
【００１０】
　即ち、本発明は、
〔１〕　ポリ乳酸樹脂、可塑剤、ならびに、カーボン繊維及び／又はガラス繊維を含有す
るポリ乳酸樹脂組成物であって、前記可塑剤が式(Ｉ)：
　　　　　　　　Ａ－Ｂｂ　　　　　　　　　　(Ｉ)
［式中、Ａは、炭素数1～10の、結合手が2～10価の脂肪族炭化水素基(但し、エーテル基
を含んでいてもよい)、Ｂは、式(ＩＩ)：
　　　　　－ＣＯＯ－(Ｒ1Ｏ)ｃ－Ｒ2　　　　　　　　　　(ＩＩ)
〔式中、Ｒ1Ｏはアルキレンオキシ基を示し、Ｒ1は炭素数2～4のアルキレン基、ｃはアル
キレンオキサイドの平均付加モル数を示す0.5～5の数であり(但し、ｃ個のＲ1は同一でも
異なっていてもよい)、Ｒ2は炭素数1～4の炭化水素基又は水素原子を示す〕
で表される脂肪族有機基、あるいは、式(ＩＩＩ)：
　　　　　－(ＯＲ3)ｄ－ＯＣＯ－Ｒ4　　　　　　　　　　(ＩＩＩ)
〔式中、ＯＲ3はアルキレンオキシ基を示し、Ｒ3は炭素数2～4のアルキレン基、ｄはアル
キレンオキサイドの平均付加モル数を示す0.5～5の数であり(但し、ｄ個のＲ3は同一でも
異なっていてもよい)、Ｒ4は炭素数1～4の炭化水素基又は水素原子を示す〕
で表される脂肪族有機基を示し、ｂは2～10の整数であり、(Ａの炭素数－ｂ)≦4である］
で表される化合物を含有してなる、ポリ乳酸樹脂組成物、ならびに
〔２〕　前記〔１〕記載のポリ乳酸樹脂組成物を成形してなるポリ乳酸樹脂成形体
に関する。
【発明の効果】
【００１１】
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　本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、可撓性、剛性及び耐熱性に優れるという優れた効果を
奏するものである。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１２】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、ポリ乳酸樹脂、可塑剤、ならびに、カーボン繊維及び
／又はガラス繊維を含有するものであって、該可塑剤が特定の化合物を含有することに大
きな特徴を有する。本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、補強材としてカーボン繊維及び／又
はガラス繊維を含有する。これは、カーボン繊維やガラス繊維が非常に高い弾性率を有す
るため、ポリ乳酸樹脂組成物の剛性を向上させることが可能となる。しかし、ポリ乳酸樹
脂組成物にこれらの繊維を含有させてもポリ乳酸樹脂と該繊維との親和性が低いために、
前記繊維による効果が十分に発揮されない。そこで、特定の可塑剤を使用することにより
、ポリ乳酸樹脂と該繊維との親和性を向上させることが可能となり、該繊維による効果が
十分発揮されることになる。また、さらに驚くことに、特定の可塑剤によってカーボン繊
維やガラス繊維とポリ乳酸樹脂との親和性が向上したことにより、剛性及び耐熱性が向上
したことに加え、可塑化効率が良好な特定の可塑剤による樹脂の柔軟化と、詳細な理由は
不明なるも、特定可塑剤の繊維と樹脂の親和性の向上による界面強化によって可撓性も向
上された樹脂組成物が得られることになる。なお、本明細書において、「可撓性」とは、
「耐衝撃性」により表される特性、「剛性」とは、「曲げ強度」により表される特性のこ
とを意味し、各特性の評価は、後述の実施例に記載の試験方法に従って行うことができる
。
【００１３】
　また、本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、芳香族ポリアミド繊維をさらに含有することに
より可撓性のさらなる向上、すなわち、「耐衝撃性」のみならず、「曲げ破断歪み率」の
向上が可能となる。芳香族ポリアミド繊維は、非常に切れにくい繊維であるためポリ乳酸
樹脂組成物の可撓性を向上させることができるが、剛性に劣る。一方、カーボン繊維やガ
ラス繊維は、非常に高い弾性率を有するため剛性を向上させることができるが可撓性に劣
るものとなる。このような特性を有する芳香族ポリアミド繊維とカーボン繊維やガラス繊
維を併用しても、両者の短所が現れ、可撓性及び剛性ともにさらに悪化する結果となり、
この２つの特性の両立は困難である。しかし、本発明では、特定の可塑剤を使用するため
、カーボン繊維及び／又はガラス繊維に加えて、芳香族ポリアミド繊維を使用する場合、
ポリ乳酸樹脂と該繊維との親和性をさらに向上させることが可能となるためか、それぞれ
の繊維による効果が十分発揮される結果となる。なお、「可撓性」は、「耐衝撃性」に加
えて「曲げ破断歪み率」によっても表すことができ、「曲げ破断歪み率」の評価は、後述
の実施例に記載の試験方法に従って行うことができる。
【００１４】
　本発明における可塑剤は、式(Ｉ)：
　　　　　　　　Ａ－Ｂｂ　　　　　　　　　　(Ｉ)
［式中、Ａは、炭素数1～10の、結合手が2～10価の脂肪族炭化水素基(但し、エーテル基
を含んでいてもよい)、Ｂは、式(ＩＩ)：
　　　　　－ＣＯＯ－(Ｒ1Ｏ)ｃ－Ｒ2　　　　　　　　　　(ＩＩ)
〔式中、Ｒ1Ｏはアルキレンオキシ基を示し、Ｒ1は炭素数2～4のアルキレン基、ｃはアル
キレンオキサイドの平均付加モル数を示す0.5～5の数であり(但し、ｃ個のＲ1は同一でも
異なっていてもよい)、Ｒ2は炭素数1～4の炭化水素基又は水素原子を示す〕
で表される脂肪族有機基、あるいは、式(ＩＩＩ)：
　　　　　－(ＯＲ3)ｄ－ＯＣＯ－Ｒ4　　　　　　　　　　(ＩＩＩ)
〔式中、ＯＲ3はアルキレンオキシ基を示し、Ｒ3は炭素数2～4のアルキレン基、ｄはアル
キレンオキサイドの平均付加モル数を示す0.5～5の数であり(但し、ｄ個のＲ3は同一でも
異なっていてもよい)、Ｒ4は炭素数1～4の炭化水素基又は水素原子を示す〕
で表される脂肪族有機基を示し、ｂは2～10の整数であり、(Ａの炭素数－ｂ)≦4である］
で表される化合物を含有する。
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【００１５】
　上記化合物は、特定の炭素数のアルキレン基が付加したアルキレンオキシ基と、エステ
ル基とが連結した構造を、繰り返し構造として有する官能基を有するが、詳細な理由は不
明なるも、その特異な構造によりポリ乳酸樹脂と、カーボン繊維及び／又はガラス繊維と
の相互作用を促進し、また、芳香族ポリアミド繊維をさらに含有する場合には、ポリ乳酸
樹脂と、カーボン繊維及び／又はガラス繊維ならびに芳香族ポリアミド繊維との相互作用
を促進することにより、樹脂と繊維の親和性が向上し、得られるポリ乳酸樹脂組成物の可
撓性と、剛性及び耐熱性との両立が可能になるものと考えられる。
【００１６】
　式(Ｉ)におけるＡは、炭素数１～10の、結合手が2～10価の脂肪族炭化水素基、即ち、
炭素数１～10の、直鎖又は分岐鎖の脂肪族炭化水素基から2～10個の水素原子を除いた残
基が挙げられる。このような残基の具体例としては、メタン、エタン、プロパン、ｎ－ブ
タン、イソブタン、ｎ－ペンタン、ネオペンタン、ｎ－ヘキサン、3－メチルペンタン、2
－エチルヘキサン、ｎ－オクタン、4－メチルオクタン、ｎ－デカンが挙げられる。また
、該残基はエーテル基を含んでいてもよく、かかる例としては、モノエーテル、ジエーテ
ル、トリエーテル等が挙げられる。Ａの炭素数は1～10であるが、ポリ乳酸樹脂組成物の
可撓性の観点から、2～10が好ましく、2～8がより好ましく、2～6がさらに好ましく、2～
4がさらにより好ましい。
【００１７】
　式(Ｉ)におけるＢは、前記式(ＩＩ)又は式(ＩＩＩ)で表される脂肪族有機基である。一
方、ｂは2～10の整数であるが、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性の観点から、2～4が好まし
く、2～3がより好ましい。また、ｂはＡの炭素数と次の関係、(Ａの炭素数－ｂ)≦4を満
足するが、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立の観点から、0≦(Ａ
の炭素数－ｂ)≦3が好ましい。
【００１８】
　式(ＩＩ)において、Ｒ1Ｏはアルキレンオキシ基を示し、Ｒ1は炭素数2～4のアルキレン
基であるが、ポリ乳酸樹脂と、カーボン繊維及び／又はガラス繊維との親和性、及び可塑
剤の耐揮発性の観点から、エチレン基及びプロピレン基から選ばれる少なくとも１種が好
ましく、エチレン基がより好ましい。ｃはアルキレンオキサイドの平均付加モル数を示す
0.5～5の数であるが、同様の観点から、1～4が好ましく、2～3がより好ましい。なお、ｃ
個のＲ1は同一でも異なっていてもよいが、ポリ乳酸樹脂とカーボン繊維及び／又はガラ
ス繊維との親和性、可塑剤の耐揮発性ならびにポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び
耐熱性との両立の観点から、同一であることが好ましい。また、Ｒ2は炭素数1～4の炭化
水素基又は水素原子であるが、可塑剤の耐ブリード性の観点から、炭素数1～4のアルキル
基が好ましく、炭素数1～2のアルキル基がより好ましい。
【００１９】
　式(ＩＩＩ)において、Ｒ3Ｏはアルキレンオキシ基を示し、Ｒ3は炭素数2～4のアルキレ
ン基であるが、ポリ乳酸樹脂とカーボン繊維及び／又はガラス繊維との親和性、可塑剤の
耐揮発性ならびにポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立の観点から、
エチレン基及びプロピレン基から選ばれる少なくとも１種が好ましく、エチレン基がより
好ましい。ｄはアルキレンオキサイドの平均付加モル数を示す0.5～5の数であるが、同様
の観点から、1～4が好ましく、2～3がより好ましい。なお、ｄ個のＲ3は同一でも異なっ
ていてもよいが、ポリ乳酸樹脂とカーボン繊維及び／又はガラス繊維との親和性、可塑剤
の耐揮発性ならびにポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立の観点から
、同一であることが好ましい。また、Ｒ4は炭素数1～4の炭化水素基又は水素原子である
が、可塑剤の耐ブリード性の観点から、炭素数1～4のアルキル基が好ましく、炭素数1～2
のアルキル基がより好ましい。
【００２０】
　上記式(Ｉ)で表される化合物の具体例としては、マロン酸、コハク酸、グルタル酸、ア
ジピン酸、1，3，6－ヘキサントリカルボン酸等の多塩基酸と、ジエチレングリコールモ
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ノメチルエーテル、ジエチレングリコールモノエチルエーテル、トリエチレングリコール
モノメチルエーテル、トリエチレングリコールモノエチルエーテル、テトラエチレングリ
コールモノメチルエーテル等のポリエチレングリコールモノアルキルエーテルとのエステ
ル化合物；グリセリン、エチレングリコール、ジグリセリン等の多価アルコールに、エチ
レンオキシ基及び／又はプロピレンオキシ基を付加させたアルキレンオキサイド付加物と
、酢酸等のアセチル基を有する化合物とのエステル化合物を挙げることができ、これらの
化合物は、１種又は２種以上を併せて使用することができる。これらの中では、ポリ乳酸
樹脂組成物の柔軟性及び可塑剤の耐揮発性の観点から、コハク酸、アジピン酸又は1，3，
6－ヘキサントリカルボン酸とポリエチレングリコールモノメチルエーテルとのエステル
化合物、及び酢酸とグリセリン又はエチレングリコールのエチレンオキサイド付加物との
エステル化合物からなる群より選ばれる少なくとも１種が好ましく、コハク酸、アジピン
酸又は1，3，6－ヘキサントリカルボン酸とポリエチレングリコールモノメチルエーテル
とのエステル化合物、及び酢酸とグリセリンのエチレンオキサイド付加物とのエステル化
合物からなる群より選ばれる少なくとも１種がより好ましく、コハク酸とポリエチレング
リコールモノメチルエーテルとのエステル化合物がさらに好ましい。
【００２１】
　上記式(Ｉ)で表される化合物の調製方法としては、特に限定されず、公知の方法を用い
ることができる。式(Ｉ)におけるＢが式(ＩＩ)で表される脂肪族有機基である場合、例え
ば、パラトルエンスルホン酸一水和物、硫酸等の酸触媒や、ジブチル酸化スズ等の金属触
媒の存在下、炭素数3～12の飽和多塩基酸又はその無水物とポリアルキレングリコールモ
ノアルキルエーテルとを直接反応させるか、炭素数3～12の飽和多塩基酸の低級アルキル
エステルとポリアルキレングリコールモノアルキルエーテルとをエステル交換することに
より得られる。より具体的には、ポリアルキレングリコールモノアルキルエーテル、飽和
二塩基酸、及び触媒としてパラトルエンスルホン酸一水和物を、ポリアルキレングリコー
ルモノアルキルエーテル／飽和二塩基酸／パラトルエンスルホン酸一水和物(モル比)＝2
～4／1／0.001～0.05になるように反応容器に仕込み、トルエンなどの溶媒の存在下又は
非存在下、好ましくは非存在下に、常圧又は減圧下、好ましくは減圧下(300～1500Pa)、
温度100～130℃で脱水を行うことにより、式(Ｉ)におけるＢが式(ＩＩ)で表される脂肪族
有機基である化合物を得ることができる。
【００２２】
　また、式(Ｉ)におけるＢが式(ＩＩＩ)で表される脂肪族有機基である場合、例えば、ア
ルカリ金属触媒存在下、オートクレーブを用いて温度120～160℃で、グリセリンに炭素数
2～3のアルキレンオキシ基をグリセリン1モルに対し3～9モル付加させる。そこで得られ
たグリセリンアルキレンオキサイド付加物1モルに対し、無水酢酸3モルを110℃で滴下し
、滴下終了後から110℃、２時間熟成を行い、アセチル化を行う。その生成物を減圧下で
水蒸気蒸留を行い、含有する酢酸及び未反応無水酢酸を留去することにより、式(Ｉ)にお
けるＢが式(ＩＩＩ)で表される脂肪族有機基である化合物を得ることができる。
【００２３】
　式(Ｉ)で表される化合物の平均分子量は、ポリ乳酸樹脂組成物の柔軟性、透明性と可塑
剤の耐ブリード性、耐揮発性の観点から250以上が好ましく、250～800がより好ましく、3
00～700がさらに好ましく、330～600がさらに好ましい。なお、平均分子量は、ＪＩＳ　
Ｋ００７０に記載の方法で鹸化価を求め、次式より計算で求めることができる。
　　　　　平均分子量＝56,108×(エステル基の数)／鹸化価
【００２４】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物には、上記式(Ｉ)で表される化合物以外に、他の可塑剤が
本発明の効果を損なわない範囲で適宜含有されていてもよい。上記式(Ｉ)で表される化合
物の含有量は、特に限定されないが、可塑剤中、70重量％以上が好ましく、80重量％以上
がより好ましく、90重量％以上がさらに好ましく、実質的に100重量％であることがさら
により好ましい。
【００２５】
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　上記式(Ｉ)で表される化合物の含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐
熱性との両立の観点から、ポリ乳酸樹脂100重量部に対して、5～50重量部が好ましく、7
～30重量部がより好ましく、8～20重量部がさらに好ましい。
【００２６】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、上記可塑剤以外に、ポリ乳酸樹脂、ならびに、カーボ
ン繊維及び／又はガラス繊維を含有する。
【００２７】
　ポリ乳酸樹脂は、原料モノマーとして乳酸成分のみを縮重合させて得られるポリ乳酸、
及び／又は、原料モノマーとして乳酸成分と乳酸以外のヒドロキシカルボン酸成分(以下
、単に、ヒドロキシカルボン酸成分ともいう)とを用い、それらを縮重合させて得られる
ポリ乳酸を含有する。
【００２８】
　乳酸には、Ｌ－乳酸(Ｌ体)、Ｄ－乳酸(Ｄ体)の光学異性体が存在する。本発明では、乳
酸成分として、いずれかの光学異性体のみ、又は双方を含有してもよいが、ポリ乳酸樹脂
組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立、ならびに生産性の観点から、いずれかの光
学異性体を主成分とする光学純度が高い乳酸を用いることが好ましい。なお、本明細書に
おいて「主成分」とは、乳酸成分中の含有量が80モル％以上である成分のことをいう。
【００２９】
　乳酸成分のみを縮重合させる場合の乳酸成分におけるＬ体又はＤ体の含有量、即ち、前
記異性体のうちいずれか多い方の含有量は、80～100モル％が好ましく、90～100モル％が
より好ましく、99～100モル％がさらに好ましい。なお、乳酸成分におけるＬ体及びＤ体
の総含有量は、実質的に100モル％であることから、前記異性体のうちいずれか少ない方
の含有量は、乳酸成分中、0～20モル％が好ましく、0～10モル％がより好ましく、0～1モ
ル％がさらに好ましい。
【００３０】
　乳酸成分とヒドロキシカルボン酸成分とを縮重合させる場合の乳酸成分におけるＬ体又
はＤ体の含有量、即ち、前記異性体のうちいずれか多い方の含有量は、85～100モル％が
好ましく、90～100モル％がより好ましい。なお、乳酸成分におけるＬ体及びＤ体の総含
有量は、実質的に100モル％であることから、前記異性体のうちいずれか少ない方の含有
量は、乳酸成分中、0～15モル％が好ましく、0～10モル％がより好ましい。
【００３１】
　一方、ヒドロキシカルボン酸成分としては、グリコール酸、ヒドロキシ酪酸、ヒドロキ
シ吉草酸、ヒドロキシペンタン酸、ヒドロキシカプロン酸、ヒドロキシヘプタン酸等のヒ
ドロキシカルボン酸化合物が挙げられ、１種又は２種以上を組み合わせて利用することが
できる。これらのなかでも、グリコール酸、ヒドロキシカプロン酸が好ましい。
【００３２】
　また、本発明においては、上記乳酸及びヒドロキシカルボン酸化合物の２量体が、それ
ぞれの成分に含有されてもよい。乳酸の２量体としては、乳酸の環状二量体であるラクチ
ドが例示され、ヒドロキシカルボン酸化合物の２量体としては、グリコール酸の環状二量
体であるグリコリドが例示される。なお、ラクチドにはＬ－乳酸の環状二量体であるＬ－
ラクチド、Ｄ－乳酸の環状二量体であるＤ－ラクチド、Ｄ－乳酸とＬ－乳酸とが環状二量
化したメソ－ラクチド、及びＤ－ラクチドとＬ－ラクチドとのラセミ混合物であるＤＬ－
ラクチドがあり、本発明ではいずれのラクチドも用いることができるが、ポリ乳酸樹脂組
成物の可撓性及び剛性、ならびにポリ乳酸樹脂の生産性の観点から、Ｄ－ラクチド及びＬ
－ラクチドが好ましい。なお、乳酸の２量体は、乳酸成分のみを縮重合させる場合、及び
乳酸成分とヒドロキシカルボン酸成分とを縮重合させる場合のいずれの場合の乳酸成分に
含有されていてもよい。
【００３３】
　乳酸成分のみの縮重合反応、及び、乳酸成分とヒドロキシカルボン酸成分との縮重合反
応は、特に限定はなく、公知の方法を用いて行うことができる。
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【００３４】
　かくして、原料モノマーを選択することにより、例えば、Ｌ－乳酸又はＤ－乳酸いずれ
かの成分85モル％以上100モル％未満とヒドロキシカルボン酸成分0モル％超15モル％以下
からなるポリ乳酸が得られるが、なかでも、乳酸の環状二量体であるラクチド、グリコー
ル酸の環状二量体であるグリコリド及びカプロラクトンを原料モノマーとして用いて得ら
れるポリ乳酸が好ましい。
【００３５】
　また、本発明において、ポリ乳酸として、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性及び剛性の両立
、ならびに成形性の観点から、異なる異性体を主成分とする乳酸成分を用いて得られた２
種類のポリ乳酸からなるステレオコンプレックスポリ乳酸を用いてもよい。
【００３６】
　ステレオコンプレックスポリ乳酸を構成する一方のポリ乳酸〔以降、ポリ乳酸(Ａ)と記
載する〕は、Ｌ体90～100モル％、Ｄ体を含むその他の成分0～10モル％を含有する。他方
のポリ乳酸〔以降、ポリ乳酸(Ｂ)と記載する〕は、Ｄ体90～100モル％、Ｌ体を含むその
他の成分0～10モル％を含有する。なお、Ｌ体及びＤ体以外のその他の成分としては、２
個以上のエステル結合を形成可能な官能基を持つジカルボン酸、多価アルコール、ヒドロ
キシカルボン酸、ラクトン等が挙げられ、また、未反応の前記官能基を分子内に２つ以上
有するポリエステル、ポリエーテル、ポリカーボネート等であってもよい。
【００３７】
　ステレオコンプレックスポリ乳酸における、ポリ乳酸(Ａ)とポリ乳酸(Ｂ)の重量比〔ポ
リ乳酸(Ａ)／ポリ乳酸(Ｂ)〕は、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両
立、ならびに成形性の観点から、10/90～90/10が好ましく、20/80～80/20がより好ましい
。
【００３８】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物に用いられるポリ乳酸樹脂における、ポリ乳酸の含有量は
、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立、ならびに成形性の観点から
、好ましくは80重量％以上、より好ましくは90重量％以上、さらに好ましくは実質的に10
0重量％であることが望ましい。
【００３９】
　なお、ポリ乳酸樹脂は、上記方法により合成することができるが、市販の製品としては
、例えば、レイシアＨ－１００、Ｈ－２８０、Ｈ－４００、Ｈ－４４０等の「レイシアシ
リーズ」(三井化学社製)、３００１Ｄ、３０５１Ｄ、４０３２Ｄ、４０４２Ｄ、６２０１
Ｄ、６２５１Ｄ、７０００Ｄ、７０３２Ｄ等の「Nature Works」(ネイチャーワークス社
製)、エコプラスチックＵ'ｚ　Ｓ－０９、Ｓ－１２、Ｓ－１７等の「エコプラスチックＵ
'ｚシリーズ」(トヨタ自動車社製)が挙げられる。これらのなかでも、ポリ乳酸樹脂組成
物の耐熱性の観点から、レイシアＨ－１００、Ｈ－２８０、Ｈ－４００、Ｈ－４４０(三
井化学社製)、３００１Ｄ、３０５１Ｄ、４０３２Ｄ、４０４２Ｄ、６２０１Ｄ、６２５
１Ｄ、７０００Ｄ、７０３２Ｄ(ネイチャーワークス社製)、エコプラスチックＵ'ｚ　Ｓ
－０９、Ｓ－１２、Ｓ－１７(トヨタ自動車社製)が好ましい。
【００４０】
　ポリ乳酸樹脂の融点(Ｔｍｒ)(℃)は、可塑剤及び結晶核剤等の分散性の観点、ならびに
ポリ乳酸樹脂組成物の劣化、生産性の観点から、好ましくは140～250℃、より好ましくは
150～240℃、さらに好ましくは160～230℃である。なお、本明細書において、ポリ乳酸樹
脂が２種以上のポリ乳酸からなる場合も、融点が上記範囲内となることが好ましい。その
場合の融点とは、混合物の融点として、あるいは、加重平均融点として求めることができ
る。各成分の融点は、ＪＩＳ－Ｋ７１２１に基づく示差走査熱量測定(ＤＳＣ)の昇温法に
よる結晶融解吸熱ピーク温度より求められる値である。
【００４１】
　また、本明細書において、ポリ乳酸樹脂のガラス転移点は、動的粘弾性測定における損
失弾性率(Ｅ'')のピーク温度より求められる値であり、その値は、実施例に記載された動
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的粘弾性の測定法より測定される値である。
【００４２】
　ポリ乳酸樹脂組成物には、前記ポリ乳酸樹脂以外に、他の樹脂が本発明の効果を損なわ
ない範囲で適宜含有されていてもよい。他の樹脂としては、ポリプロピレン、ポリエチレ
ン、スチレン、ポリカーボネート、ABS等が挙げられ、ポリ乳酸樹脂とこれら樹脂とを混
練して得られるポリマーアロイとして用いても良い。前記ポリ乳酸樹脂の含有量は、特に
限定されないが、ポリ乳酸樹脂組成物中、50重量％以上が好ましく、60重量％以上がより
好ましく、70重量％以上がさらに好ましい。
【００４３】
　カーボン繊維は、アクリル繊維又はピッチ(石油、石炭、コールタールなどの副生成物)
を原料に高温で炭化して作った繊維である。ガラス繊維は、ガラスを高温で融かして繊維
状に加工したものである。
【００４４】
　カーボン繊維の具体例としては、東邦テナックス社製「ＨＴＡ－Ｃ６－Ｓ」、「ＨＴＡ
－Ｃ６－ＵＳ」、「ＨＴＡ－Ｃ６－ＮＲ」、三菱レイヨン社製「ＴＲ０６ＵＢ４Ｅ」等が
挙げられる。また、ガラス繊維の具体例としては、日本電気硝子社製「Ｔ１８７」、「Ｔ
７１７」、「Ｔ２４９」等が挙げられる。
【００４５】
　カーボン繊維及びガラス繊維の直径は、ポリ乳酸樹脂組成物の剛性向上の観点から、3
μm以上が好ましく、4μm以上がより好ましく、5μm以上がさらに好ましい。またポリ乳
酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立、ならびに作業性の向上の観点から、
50μm以下が好ましく、40μm以下がより好ましく、30μm以下がさらに好ましい。かかる
観点から、カーボン繊維及びガラス繊維の直径は3～50μmが好ましく、4～40μmがより好
ましく、5～30μmがさらに好ましく、5～20μmがさらにより好ましい。
【００４６】
　なお、カーボン繊維及びガラス繊維の直径は、当該繊維断面を顕微鏡にて拡大して顕微
鏡写真を撮影後、この顕微鏡写真に写っている各繊維の直径を50点測定し、これらの相加
平均によって求めることができる。
【００４７】
　カーボン繊維及びガラス繊維の長さは、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱
性との両立の観点から、1mm以上が好ましく、2mm以上がより好ましく、3mm以上がさらに
好ましい。またポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立、ならびに作業
性の向上の観点から、20mm以下が好ましく、15mm以下がより好ましく、10mm以下がさらに
好ましい。かかる観点から、カーボン繊維及びガラス繊維の長さは1～20mmが好ましく、2
～15mmがより好ましく、3～10mmがさらに好ましい。
【００４８】
　なお、カーボン繊維及びガラス繊維の長さは、当該繊維を顕微鏡にて拡大して顕微鏡写
真を撮影後、この顕微鏡写真に写っている各繊維の長さを50点測定し、これらの相加平均
によって求めることができる。
【００４９】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物には、上記カーボン繊維及びガラス繊維以外に、他の無機
繊維が本発明の効果を損なわない範囲で適宜含有されていてもよい。他の無機繊維として
は、グラファイト繊維、ワラスナイト、チタン酸カリウムウィスカー、珪素系ウィスカー
等が挙げられる。
【００５０】
　カーボン繊維及びガラス繊維の総含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び
耐熱性との両立の観点から、ポリ乳酸樹脂100重量部に対して、2～50重量部が好ましく、
2～50重量部が好ましく、3～30重量部がより好ましく、5～20重量部がさらに好ましい。
【００５１】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物には、前記ポリ乳酸樹脂、可塑剤、ならびにカーボン繊維
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及び／又はガラス繊維以外に、さらに、結晶核剤、カーボン繊維及びガラス繊維以外の無
機充填剤、有機繊維、難燃剤、加水分解抑制剤等が適宜含有されていてもよい。
【００５２】
　結晶核剤としては、脂肪酸モノアミド、脂肪酸ビスアミド、芳香族カルボン酸アミド、
ロジン酸アミド等のアミド類；ヒドロキシ脂肪酸エステル類；芳香族スルホン酸ジアルキ
ルエステルの金属塩、フェニルホスホン酸金属塩、リン酸エステルの金属塩、ロジン酸類
金属塩等の金属塩類；カルボヒドラジド類、Ｎ－置換尿素類、有機顔料類等が挙げられる
。なかでも、ポリ乳酸樹脂組成物の成形性、耐熱性、耐衝撃性及び結晶核剤の耐ブルーム
性の観点から、結晶核剤は、分子中に水酸基とアミド基とを有する有機化合物及びヒドロ
キシ脂肪酸エステルからなる群より選ばれる少なくとも１種を含有することが好ましく、
これらの少なくとも１種とフェニルホスホン酸金属塩とを含有することがより好ましく、
分子中に水酸基とアミド基とを有する化合物とフェニルホスホン酸金属塩を含有すること
がさらに好ましい。
【００５３】
　分子中に水酸基とアミド基とを有する有機化合物の具体例としては、１２－ヒドロキシ
ステアリン酸モノエタノールアミド等のヒドロキシ脂肪酸モノアミド、メチレンビス１２
－ヒドロキシステアリン酸アミド、エチレンビス１２－ヒドロキシステアリン酸アミド、
ヘキサメチレンビス１２－ヒドロキシステアリン酸アミド等のヒドロキシ脂肪酸ビスアミ
ド等が挙げられる。これらのなかでも、ポリ乳酸樹脂との相溶性を向上させる観点から、
水酸基を２つ以上有し、アミド基を２つ以上有する脂肪酸ビスアミドが好ましく、ポリ乳
酸樹脂組成物の成形性、剛性、可撓性及び結晶核剤の耐ブルーム性の観点から、メチレン
ビス１２－ヒドロキシステアリン酸アミド、エチレンビス１２－ヒドロキシステアリン酸
アミド、ヘキサメチレンビス１２－ヒドロキシステアリン酸アミド等のアルキレンビスヒ
ドロキシステアリン酸アミドがより好ましく、エチレンビス１２－ヒドロキシステアリン
酸アミドがさらに好ましい。
【００５４】
　分子中に水酸基とアミド基とを有する有機化合物の融点は、混練時の結晶核剤の分散性
を向上させ、またポリ乳酸樹脂組成物の結晶化速度を向上させる観点から、65℃以上が好
ましく、70～220℃がより好ましく、80～190℃がさら好ましい。
【００５５】
　ヒドロキシ脂肪酸エステルの具体例としては、１２－ヒドロキシステアリン酸トリグリ
セライド、１２－ヒドロキシステアリン酸ジグリセライド、１２－ヒドロキシステアリン
酸モノグリセライド、ペンタエリスリトール－モノ－１２－ヒドロキシステアレート、ペ
ンタエリスリトール－ジ－１２－ヒドロキシステアレート、ペンタエリスリトール－トリ
－１２－ヒドロキシステアレート等のヒドロキシ脂肪酸エステルが挙げられる。ポリ乳酸
樹脂組成物の成形性、可撓性、剛性、耐熱性及び結晶核剤の耐ブルーム性の観点から、１
２－ヒドロキシステアリン酸トリグリセライドが好ましい。
【００５６】
　フェニルホスホン酸金属塩は、置換基を有しても良いフェニル基とホスホン基(－ＰＯ(
ＯＨ)2)を有するフェニルホスホン酸の金属塩であり、フェニル基の置換基としては、炭
素数１～１０のアルキル基、アルコキシ基の炭素数が１～１０のアルコキシカルボニル基
等が挙げられる。フェニルホスホン酸の具体例としては、無置換のフェニルホスホン酸、
メチルフェニルホスホン酸、エチルフェニルホスホン酸、プロピルフェニルホスホン酸、
ブチルフェニルホスホン酸、ジメトキシカルボニルフェニルホスホン酸、ジエトキシカル
ボニルフェニルホスホン酸等が挙げられ、無置換のフェニルホスホン酸が好ましい。
【００５７】
　フェニルホスホン酸の金属塩としては、リチウム、ナトリウム、マグネシウム、アルミ
ニウム、カリウム、カルシウム、バリウム、銅、亜鉛、鉄、コバルト、ニッケル等の塩が
挙げられ、亜鉛塩が好ましい。
【００５８】
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　本発明において結晶核剤が、分子中に水酸基とアミド基とを有する有機化合物及びヒド
ロキシ脂肪酸エステルからなる群から選ばれる少なくとも１種と、フェニルホスホン酸金
属塩とを含有する場合、これらの割合は、本発明の効果を発現する観点から、分子中に水
酸基とアミド基とを有する化合物及びヒドロキシ脂肪酸エステルからなる群から選ばれる
少なくとも１種／フェニルホスホン酸金属塩(重量比)＝20/80～80/20が好ましく、30/70
～70/30がより好ましく、40/60～60/40がさらに好ましい。
【００５９】
　結晶核剤における、分子中に水酸基とアミド基とを有する有機化合物及びヒドロキシ脂
肪酸エステルの総含有量は、好ましくは80重量％以上、より好ましくは90重量％以上、さ
らに好ましくは実質的に100重量％であることが望ましい。
【００６０】
　また、結晶核剤の含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の成形性、可撓性、剛性及び耐熱性を
得る観点から、ポリ乳酸樹脂100重量部に対して、0.05～5重量部が好ましく、0.10～3重
量部がより好ましく、0.20～2重量部がさらに好ましい。
【００６１】
　カーボン繊維及びガラス繊維以外の無機充填剤(以下、単に、無機充填剤と記載する)と
しては、タルク、スメクタイト、カオリン、マイカ、モンモリロナイト等のケイ酸塩、シ
リカ、酸化マグネシウム、酸化チタン、炭酸カルシウム、水酸化マグネシウム、水酸化ア
ルミニウム等の無機化合物が挙げられる。無機充填剤の平均粒径は、良好な分散性を得る
観点から、0.1～20μmが好ましく、0.1～10μmがより好ましい。無機充填剤の中でも、ポ
リ乳酸樹脂成形体の成形性及び耐熱性の観点からケイ酸塩が好ましく、タルク又はマイカ
がより好ましく、タルクがさらに好ましい。また、ポリ乳酸樹脂組成物の成形性及び透明
性の観点からは、シリカが好ましい。
【００６２】
　無機充填剤の平均粒径は、回折・散乱法によって体積中位粒径を測定することにより求
めることができる。例えば市販の装置としてはコールター社製レーザー回折・光散乱法粒
度測定装置ＬＳ２３０等が挙げられる。
【００６３】
　無機充填剤の含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立の観
点から、ポリ乳酸樹脂100重量部に対して、1～200重量部が好ましく、3～50重量部がより
好ましく、5～40重量部がさらに好ましい。
【００６４】
　有機繊維としては、ポリエチレン繊維、ポリケトン繊維、PET繊維、芳香族ポリアミド
繊維、ポリフェニレンサルファイド(PPS)繊維、ポリイミド繊維、フッ素繊維等を好適に
用いることができるが、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立の観点
から、芳香族ポリアミド繊維を用いることが好ましい。
【００６５】
　芳香族ポリアミド繊維は、アラミド繊維とも呼ばれるものであり、通常、アラミド原料
である芳香族ポリアミドを硫酸やＮ－メチルピロリドンに溶解させ、湿式紡糸することに
より得られる。
【００６６】
　芳香族ポリアミドとしては、ポリパラフェニレンテレフタラミド、コポリパラフェニレ
ン－3，4’－オキシジフェニレン・テレフタラミド、ポリメタフェニレンイソフタルアミ
ド等が挙げられ、これらの中では、ポリパラフェニレンテレフタラミドが好ましい。
【００６７】
　湿式紡糸の方法としては、特に限定されず公知の方法を使用することができ、例えば、
アラミド原料を硫酸やＮ－メチルピロリドンに溶解させる溶液紡糸法や、液晶(エアギャ
ップ)紡糸法が挙げられる。
【００６８】
　かくして得られる芳香族ポリアミド繊維の形態は、ステープル、カットフィラメント、
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チョップドストランド、チョップドストランドマット、パルプ等、任意の形態をとること
ができる。
【００６９】
　芳香族ポリアミド繊維の具体例としては、デュポン社製「ケブラー」、帝人テクノプロ
ダクツ社製「テクノーラ」、「トワロン」等が挙げられる。
【００７０】
　芳香族ポリアミド繊維の直径は、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性及び剛性の両立、嵩密度
の上昇による作業性の向上や繊維の価格等の経済性の観点から、1μm以上が好ましく、5
μm以上がより好ましい。また、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性及び剛性の両立の観点から
、40μm以下が好ましく、20μm以下がより好ましい。かかる観点から、芳香族ポリアミド
繊維の直径は1～40μmが好ましく、5～20μmがより好ましい。
【００７１】
　なお、芳香族ポリアミド繊維の直径は、当該繊維断面を顕微鏡にて拡大して顕微鏡写真
を撮影後、この顕微鏡写真に写っている各繊維の直径を50点測定し、これらの相加平均に
よって求めることができる。
【００７２】
　芳香族ポリアミド繊維の長さは、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性及び剛性の両立の観点か
ら、0.5mm以上が好ましく、1.0mm以上がより好ましく、2.0mm以上がさらに好ましい。ま
た良好な作業性や溶融特性を得る観点から、10mm以下が好ましく、6mm以下がより好まし
く、4mm以下がさらに好ましい。かかる観点から、芳香族ポリアミド繊維の長さは0.5～10
mmが好ましく、1.0～6mmがより好ましく、2.0～4mmがさらに好ましい。
【００７３】
　なお、芳香族ポリアミド繊維の長さは、当該繊維を顕微鏡にて拡大して顕微鏡写真を撮
影後、この顕微鏡写真に写っている各繊維の長さを50点測定し、これらの相加平均によっ
て求めることができる。
【００７４】
　芳香族ポリアミド繊維の含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性及び剛性の両立の観点
から、ポリ乳酸樹脂100重量部に対して、１～50重量部が好ましく、1～20重量部がより好
ましい。
【００７５】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物に用いられる有機繊維における、芳香族ポリアミド繊維の
含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立の観点から、好まし
くは80重量％以上、より好ましくは90重量％以上、さらに好ましくは実質的に100重量％
であることが望ましい。
【００７６】
　また、有機繊維、カーボン繊維及びガラス繊維の総含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の可
撓性と、剛性及び耐熱性との両立の観点から、ポリ乳酸樹脂100重量部に対して、5～50重
量部が好ましく、7～30重量部がより好ましく、8～30重量部がさらに好ましい。
【００７７】
　難燃剤としては、ハロゲン系の臭素系難燃剤、塩素系難燃剤、リン系難燃剤、ノンハロ
ゲン系の水酸化アルミニウム、水酸化マグネシウム、水酸化カルシウム、カルシウムアル
ミネートシリケート、ホウ酸亜鉛等を好適に用いることができる。難燃剤の含有量は、難
燃剤の効果を見ながら決められるが、良好な難燃効果を得、また加工時の流動特性や、成
形体の強度や、組成物の可撓性、剛性及び耐熱性の低下を抑制する観点から、ポリ乳酸樹
脂100重量部に対して、10～60重量部が好ましく、15～55重量部がより好ましい。
【００７８】
　加水分解抑制剤としては、ポリカルボジイミド化合物やモノカルボジイミド化合物等の
カルボジイミド化合物が挙げられ、ポリ乳酸樹脂組成物の成形性の観点からポリカルボジ
イミド化合物が好ましく、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立、な
らびに結晶核剤の耐ブルーム性の観点から、モノカルボジイミド化合物が好ましい。
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【００７９】
　上記カルボジイミド化合物は、ポリ乳酸樹脂組成物の成形性、可撓性、剛性、耐熱性及
び結晶核剤の耐ブルーム性を満たすために、単独又は２種以上組み合わせて用いてもよい
。
【００８０】
　加水分解抑制剤の含有量は、ポリ乳酸樹脂組成物の成形性の観点から、ポリ乳酸樹脂10
0重量部に対して、0.05～3重量部が好ましく、0.10～2重量部がより好ましい。
【００８１】
　また、本発明のポリ乳酸樹脂組成物には、上記以外に、更にヒンダードフェノール又は
フォスファイト系の酸化防止剤、又は炭化水素系ワックス類やアニオン型界面活性剤であ
る滑剤等の他の成分を含有することができる。酸化防止剤、及び滑剤のそれぞれの含有量
は、ポリ乳酸樹脂100重量部に対して、0.05～3重量部が好ましく、0.10～2重量部がより
好ましい。
【００８２】
　さらに、本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、上記以外の他の成分として、帯電防止剤、防
曇剤、光安定剤、紫外線吸収剤、顔料、防カビ剤、抗菌剤、発泡剤等を、本発明の効果を
損なわない範囲で含有することができる。
【００８３】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、前記ポリ乳酸樹脂、可塑剤、ならびにカーボン繊維及
び／又はガラス繊維を含有するものであれば特に限定なく調製することができる。
【００８４】
　ポリ乳酸樹脂組成物のガラス転移点(Ｔｇｃ)(℃)は、ポリ乳酸樹脂組成物の成形性の観
点から、好ましくは-20～50℃、より好ましくは-10～45℃、さらに好ましくは0～30℃で
ある。なお、本明細書において、ポリ乳酸樹脂組成物のガラス転移点は、動的粘弾性測定
における損失弾性率(Ｅ'')のピーク温度より求められる値であり、その値は、実施例に記
載された動的粘弾性の測定法より測定される値である。
【００８５】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、加工性が良好で、例えば200℃以下の低温で加工する
ことができるため、可塑剤の分解が起こり難い利点があり、フィルムやシートに成形して
、各種用途に用いることができる。
【００８６】
＜ポリ乳酸樹脂成形体及びその製造方法＞
　本発明のポリ乳酸樹脂成形体は、本発明のポリ乳酸樹脂組成物を成形することにより得
られる。具体的には、例えば、押出し機等を用いてポリ乳酸樹脂、可塑剤ならびにカーボ
ン繊維及び／又はガラス繊維を溶融させながら、必要により結晶核剤やカーボン繊維及び
ガラス繊維以外の無機充填剤、有機繊維等を混合し、次に得られた溶融物を射出成形機等
により金型に充填して成形する。
【００８７】
　本発明のポリ乳酸樹脂成形体の好ましい製造方法は、ポリ乳酸樹脂、可塑剤、ならびに
、カーボン繊維及び／又はガラス繊維を含有するポリ乳酸樹脂組成物を溶融混練する工程
(以下工程(１)という)と、工程(１)で得られた溶融物を110℃以下の金型内に充填して成
形する工程(以下工程(２)という)を含む方法である。
【００８８】
　工程(１)の具体例としては、例えば、ポリ乳酸樹脂、ならびに、カーボン繊維及び／又
はガラス繊維を、溶融混練機を用いて160～250℃で溶融混練する工程等が挙げられる。溶
融混練機としては、特に限定はなく、２軸押出機等が例示される。また、溶融混練温度は
、ポリ乳酸樹脂組成物の成型性及び劣化防止の観点から、160～250℃が好ましく、170～2
40℃がより好ましく、175～230℃がさらに好ましい。
【００８９】
　工程(２)の具体例としては、例えば、射出成形機等によりポリ乳酸樹脂組成物を110℃
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以下の金型内に充填し、成形する工程等が挙げられる。工程(２)における金型温度は、結
晶化速度向上、ポリ乳酸樹脂組成物の可撓性と、剛性及び耐熱性との両立、ならびに作業
性向上の観点から、110℃以下が好ましく、90℃以下がより好ましく、80℃以下がさらに
好ましい。また30℃以上が好ましく、40℃以上がより好ましく、60℃以上がさらに好まし
い。かかる観点から、金型温度は30～110℃が好ましく、40～90℃がより好ましく、60～8
0℃がさら好ましい。
【実施例】
【００９０】
〔ポリ乳酸樹脂の融点〕
　ポリ乳酸樹脂の融点は、ＪＩＳ－Ｋ７１２１に基づく示差走査熱量測定ＤＳＣ、パーキ
ンエルマー社製ダイアモンドＤＳＣ)の昇温法による結晶融解吸熱ピーク温度より求めら
れる。融点の測定は、昇温速度10℃／分で20℃から250℃まで昇温して行う。
【００９１】
〔ポリ乳酸樹脂のガラス転移点〕
　ポリ乳酸樹脂のガラス転移点は、動的粘弾性測定(ＤＭＳ、セイコーインスツル社製DMS
6100)における損失弾性率(Ｅ'')のピーク温度より求められる値であり、動的粘弾性測定
は、昇温速度2℃／分で-100℃から150℃まで昇温して行う。
【００９２】
〔可塑剤の平均分子量〕
　平均分子量は、ＪＩＳ　Ｋ００７０に記載の方法で鹸化価を求め、次式より計算で求め
る。
　　　　　平均分子量＝56,108×(エステル基の数)／鹸化価
【００９３】
〔有機繊維、カーボン繊維、及びガラス繊維の繊維直径〕
　繊維断面を顕微鏡にて拡大して顕微鏡写真を撮影後、この顕微鏡写真に写っている各繊
維の直径を50点測定し、これらの相加平均によって求める。
【００９４】
〔有機繊維、カーボン繊維、及びガラス繊維の繊維長さ〕
　繊維を顕微鏡にて拡大して顕微鏡写真を撮影後、この顕微鏡写真に写っている各繊維の
長さを50点測定し、これらの相加平均によって求める。
【００９５】
〔結晶核剤の融点〕
　融点は、ＤＳＣ装置(パーキンエルマー社製、ダイアモンドＤＳＣ)を用い、昇温速度10
℃／分で20℃から500℃まで昇温して測定を行う。
【００９６】
＜可塑剤の製造例１(コハク酸とトリエチレングリコールモノメチルエーテルとのジエス
テル)>
　攪拌機、温度計、脱水管を備えた3Lフラスコに、無水コハク酸500g、トリエチレングリ
コールモノメチルエーテル2463g、パラトルエンスルホン酸一水和物9.5gを仕込み、空間
部に窒素(500mL／分)を吹き込みながら、減圧下(4～10.7kPa)、110℃で15時間反応させた
。反応液の酸価は1.6(KOHmg/g)であった。反応液に吸着剤キョーワード５００ＳＨ(協和
化学工業社製)27gを添加して80℃、2.7kPaで45分間攪拌してろ過した後、液温115～200℃
、圧力0.03kPaでトリエチレングリコールモノメチルエーテルを留去し、80℃に冷却後、
残液を減圧ろ過して、ろ液として、コハク酸とトリエチレングリコールモノメチルエーテ
ルとのジエステルを得た。得られたジエステルは、酸価0.2(KOHmg/g)、鹸化価276(KOHmg/
g)、水酸基価１以下(KOHmg/g)、色相ＡＰＨＡ２００であった。
【００９７】
＜可塑剤の製造例２(アジピン酸とトリエチレングリコールモノメチルエーテルとのジエ
ステル)>
　攪拌機、温度計、脱水管を備えた3Lフラスコに、アジピン酸620g、トリエチレングリコ
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ールモノメチルエーテル2463g、パラトルエンスルホン酸一水和物9.5gを仕込み、空間部
に窒素(500mL／分)を吹き込みながら、減圧下(4～10.7kPa)、110℃で15時間反応させた。
反応液の酸価は1.6(KOHmg/g)であった。反応液に吸着剤キョーワード５００ＳＨ(協和化
学工業社製)27gを添加して80℃、2.7kPaで45分間攪拌してろ過した後、液温115～200℃、
圧力0.03kPaでトリエチレングリコールモノメチルエーテルを留去し、80℃に冷却後、残
液を減圧ろ過して、ろ液として、アジピン酸とトリエチレングリコールモノメチルエーテ
ルとのジエステルを得た。得られたジエステルは、酸価0.2(KOHmg/g)、鹸化価262(KOHmg/
g)、水酸基価１以下(KOHmg/g)、色相ＡＰＨＡ２００であった。
【００９８】
＜可塑剤の製造例３(コハク酸とトリプロピレングリコールモノメチルエーテルとのジエ
ステル)>
　攪拌機、温度計、脱水管を備えた3Lフラスコに、無水コハク酸500g、トリプロピレング
リコールモノメチルエーテル3139g、パラトルエンスルホン酸一水和物9.5gを仕込み、空
間部に窒素(500mL／分)を吹き込みながら、減圧下(4～10.7kPa)、110℃で15時間反応させ
た。反応液の酸価は1.6(KOHmg/g)であった。反応液に吸着剤キョーワード５００ＳＨ(協
和化学工業社製)27gを添加して80℃、2.7kPaで45分間攪拌してろ過した後、液温115～200
℃、圧力0.03kPaでトリプロピレングリコールモノメチルエーテルを留去し、80℃に冷却
後、残液を減圧ろ過して、ろ液として、コハク酸とトリプロピレングリコールモノメチル
エーテルとのジエステルを得た。得られたジエステルは、酸価0.2(KOHmg/g)、鹸化価234(
KOHmg/g)、水酸基価１以下(KOHmg/g)、色相ＡＰＨＡ２００であった。
【００９９】
＜可塑剤の製造例４(１，３，６－ヘキサントリカルボン酸とトリエチレングリコールモ
ノメチルエーテルとのトリエステル)>
　トリエチレングリコールモノメチルエーテル、１，３，６－ヘキサントリカルボン酸、
及び触媒としてパラトルエンスルホン酸一水和物を、トリエチレングリコールモノメチル
エーテル／１，３，６－ヘキサントリカルボン酸／パラトルエンスルホン酸一水和物(モ
ル比)＝４／１／０．０２になるように反応容器に仕込み、減圧下で、温度120℃で脱水を
行うことにより、１，３，６－ヘキサントリカルボン酸とトリエチレングリコールモノメ
チルエーテルとのトリエステルを得た。
【０１００】
＜可塑剤の製造例５(酢酸とグリセリンにエチレンオキサイドを３モル付加させたエチレ
ンオキサイド付加物とのトリエステル)>
　オートクレーブに花王社製化粧品用濃グリセリン1モルに対しエチレンオキサイド3モル
のモル比で規定量仕込み、1モル％のＫＯＨを触媒として反応圧力0.3MPaの定圧付加し、
圧力が一定になるまで150℃で反応した後、80℃まで冷却し、触媒未中和の生成物を得た
。この生成物に触媒の吸着剤としてキョーワード６００Ｓ(協和化学工業社製)を触媒重量
の８倍添加し、窒素微加圧下で80℃、１時間吸着処理をおこなった。さらに処理後の液を
No.２のろ紙にラジオライト＃９００をプレコートしたヌッツェで吸着剤を濾過し、グリ
セリンエチレンオキサイド３モル付加物(以下ＰＯＥ(３)グリセリンという)を得た。これ
を四つ口フラスコに仕込み、105℃に昇温して300r/minで攪拌し、無水酢酸をＰＯＥ(３)
グリセリン1モルに対し3.6モルの比率で規定量を約１時間で滴下し反応させた。滴下後11
0℃で２時間熟成し、さらに120℃で１時間熟成した。熟成後、減圧下で未反応の無水酢酸
及び副生の酢酸をトッピングし、さらにスチーミングして、ＰＯＥ(３)グリセリントリア
セテートを得た。
【０１０１】
実施例１～８及び比較例１～５
　表１に示すポリ乳酸樹脂組成物の原料を、２軸押出機(池貝鉄工社製、PCM-45)にて190
℃で溶融混練し、ストランドカットを行い、ポリ乳酸樹脂組成物Ａ～Ｍ(実施例１～８及
び比較例１～５)のペレットを得た。なお、得られたペレットは、70℃減圧下で１日乾燥
し、水分量を500ppm以下とした。
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【０１０２】
　得られたペレットを、シリンダー温度を200℃とした射出成形機(日本製鋼所製  J75E-D
)を用いて射出成形し、金型温度80℃、成形時間10分でテストピース〔角柱状試験片(125m
m×12mm×6mm、及び、63mm×12mm×5mm)〕を成形し、実施例１～８及び比較例１～５のポ
リ乳酸樹脂組成物の成形体を得た。
【０１０３】
　なお、表１における原料は以下の通りである。
〔ポリ乳酸樹脂〕
ＬＡＣＥＡ  Ｈ－４００：三井化学社製、融点166℃、ガラス転移点62℃
〔ガラス繊維〕
Ｔ１８７(３)：日本電気硝子社製、繊維長さ3mm、繊維直径12μm
〔カーボン繊維〕
ＨＴＡ－Ｃ６－Ｓ：東邦テナックス社製、繊維長さ3mm、繊維直径7μm
〔可塑剤〕
(ＭｅＥＯ３)２ＳＡ：コハク酸とトリエチレングリコールモノメチルエーテルとのジエス
テル化合物、平均分子量410
(ＭｅＥＯ３)２ＡＡ：アジピン酸とトリエチレングリコールモノメチルエーテルとのジエ
ステル化合物、平均分子量444
(ＭｅＰＯ３)２ＳＡ：コハク酸とトリプロピレングリコールモノメチルエーテルとのジエ
ステル化合物、平均分子量506
(ＭｅＥＯ３)３ＴＡ：１，３，６－ヘキサントリカルボン酸とトリエチレングリコールモ
ノメチルエーテルとのトリエステル化合物、平均分子量545
(ＡｃＥＯ３)３Ｇｌｙ：酢酸とグリセリンにエチレンオキサイドを３モル付加させたエチ
レンオキサイド付加物とのトリエステル化合物、平均分子量503
ＡＴＢＣ：アセチルトリブチルクエン酸(田岡化学社製)、平均分子量115
〔結晶核剤〕
スリパックスＨ：エチレンビス１２－ヒドロキシステアリン酸アミド(日本化成社製、融
点145℃)
エコプロモート：無置換のフェニルホスホン酸亜鉛塩(日産化学工業社製、融点無し)
【０１０４】
　実施例１～８及び比較例１～５のポリ乳酸樹脂組成物の成形体の物性を、以下の試験例
１～３の方法に従って調べた。結果を表１に示す。
【０１０５】
〔試験例１〕(曲げ強度)
　角柱状試験片(125mm×12mm×6mm)について、ＪＩＳ  Ｋ７２０３に基づいて、テンシロ
ン(オリエンテック製テンシロン万能試験機　ＲＴＣ－１２１０Ａ)を用いて、クロスヘッ
ド速度を3mm/minに設定して曲げ試験を行い、最大点応力である曲げ強度を求めた。数値
が高いほど、曲げ強度が優れていることを示す。
【０１０６】
〔試験例２〕(耐衝撃性)
　角柱状試験片(63mm×12mm×5mm)について、ＪＩＳ　Ｋ７１１０に基づいて、衝撃試験
機(株式会社上島製作所製　863型)を使用して、Izod衝撃強度(J/m)を測定した。Izod衝撃
強度(J/m)が高いほど耐衝撃性に優れることを示す。
【０１０７】
〔試験例３〕(耐熱性)
　角柱状試験片(125mm×12mm×6mm)について、ＪＩＳ　Ｋ７１９１に基づいて、熱変形温
度測定機(東洋精機製作所製  B-32)を使用して、荷重1.81MPaにおいて0.25mmたわむとき
の温度(℃)(熱変形温度)を測定した。この熱変形温度(℃)が高い方が耐熱性に優れている
ことを示す。
【０１０８】
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【表１】

【０１０９】
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　表１の結果から明らかなように、ガラス繊維、及び／又はカーボン繊維、ならびに前記
式(Ｉ)で表される可塑剤を含有した本発明のポリ乳酸樹脂組成物(実施例１～８)の成形体
は、高い曲げ強度、耐衝撃性及び熱変形温度を示している。更にポリ乳酸樹脂、ガラス繊
維、前記式(Ｉ)で表される可塑剤及び結晶核剤を含有したポリ乳酸樹脂組成物(実施例８)
は、結晶核剤の併用により、更に曲げ強度、耐衝撃性、及び熱変形温度を向上させること
ができた。
【０１１０】
　一方、可塑剤を含有せず、ガラス繊維のみを含有したポリ乳酸樹脂組成物(比較例１～
２)の成形体は、ガラス繊維の添加量を増量しても、曲げ強度、耐衝撃性、及び熱変形温
度を大幅に向上させることができなかった。また、前記式(Ｉ)で表される可塑剤以外の可
塑剤を含有したポリ乳酸樹脂組成物(比較例３～４)の成形体も、ガラス繊維の添加量を増
量しても、曲げ強度、耐衝撃性、及び熱変形温度を向上させることができなかった。比較
例５に関しては、特定の可塑剤及びガラス繊維を含有していないため、曲げ強度及び熱変
形温度などの剛性が更に劣っている。
【０１１１】
　以上の結果から、ポリ乳酸樹脂と、ガラス繊維あるいはカーボン繊維、のみにより構成
される組成物では、該繊維の効果を十分に発現できなかったが、前記式(Ｉ)で表される可
塑剤を用いることでポリ乳酸樹脂とガラス繊維あるいはカーボン繊維との親和性を向上さ
せ、可撓性と、剛性及び耐熱性とを両立することができたと考えられる。また、ポリ乳酸
樹脂、ガラス繊維及び／又はカーボン繊維、ならびに及び前記式(Ｉ)で表される可塑剤を
含有した本発明のポリ乳酸樹脂組成物に、結晶核剤を併用すると、ポリ乳酸樹脂の結晶が
微細になり、更に前記両立効果を発揮させることができたと考えられる。
【０１１２】
　次に、ポリ乳酸樹脂、可塑剤、カーボン繊維及び／又はガラス繊維に加えて、芳香族ポ
リアミド繊維を含有するポリ乳酸樹脂組成物について試験を行った。
【０１１３】
実施例９～１４及び比較例６～８
　表２に示すポリ乳酸樹脂組成物の原料を、２軸押出機(池貝鉄工社製、PCM-45)にて190
℃で溶融混練し、ストランドカットを行い、ポリ乳酸樹脂組成物Ｎ～Ｖ(実施例９～１４
及び比較例６～８)のペレットを得た。なお、得られたペレットは、70℃減圧下で１日乾
燥し、水分量を500ppm以下とした。
【０１１４】
　得られたペレットを、シリンダー温度を200℃とした射出成形機(日本製鋼所製  J75E-D
)を用いて射出成形し、金型温度80℃、成形時間10分でテストピース〔角柱状試験片(125m
m×12mm×6mm、及び、63mm×12mm×5mm)〕を成形し、実施例９～１４及び比較例６～８の
ポリ乳酸樹脂組成物の成形体を得た。
【０１１５】
　なお、表２における原料は以下の通りである。
〔ポリ乳酸樹脂〕
ＬＡＣＥＡ  Ｈ－４００：三井化学社製、融点166℃、ガラス転移点62℃
〔可塑剤〕
(ＭｅＥＯ３)２ＳＡ：コハク酸とトリエチレングリコールモノメチルエーテルとのジエス
テル化合物、平均分子量410
(ＡｃＥＯ３)３Ｇｌｙ：酢酸とグリセリンにエチレンオキサイドを３モル付加させたエチ
レンオキサイド付加物とのトリエステル化合物、平均分子量503
ＡＴＢＣ：アセチルトリブチルクエン酸(田岡化学社製)、平均分子量115
〔芳香族ポリアミド繊維〕
テクノーラ：テクノーラ　ＺＣＦ　３－１２　Ｔ３２２ＥＨ(帝人テクノプロダクツ社製
、アラミド繊維、繊維長さ3mm、繊維直径12μm)
〔カーボン繊維〕
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ＨＴＡ－Ｃ６－Ｓ：東邦テナックス社製、繊維長さ3mm、繊維直径7μm
〔ガラス繊維〕
Ｔ１８７(３)：日本電気硝子社製、繊維長さ3mm、繊維直径12μm
Ｔ１８７(６)：日本電気硝子社製、繊維長さ6mm、繊維直径12μm
〔結晶核剤〕
スリパックスＨ：エチレンビス１２－ヒドロキシステアリン酸アミド(日本化成社製、融
点145℃)
エコプロモート：無置換のフェニルホスホン酸亜鉛塩(日産化学工業社製、融点無し)
【０１１６】
　実施例９～１４及び比較例６～８のポリ乳酸樹脂組成物の成形体の物性を、上記試験例
１～３の方法に従って調べた。結果を表２に示す。なお、上記試験例１の曲げ試験を行う
際に、曲げ破断歪み率も同時に求めた。曲げ破断歪み率は、数値が高いほど優れているこ
とを示す。
【０１１７】
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【表２】

【０１１８】
　表２の結果から明らかなように、カーボン繊維及び／又はガラス繊維、アラミド繊維な
らびに特定の可塑剤を含有した本発明のポリ乳酸樹脂組成物(実施例９～１４)の成形体は
、高い曲げ破断歪み率、耐衝撃性、曲げ強度及び熱変形温度を示している。このようにカ
ーボン繊維及び／又はガラス繊維とアラミド繊維とを併用した場合でも可撓性と、剛性及
び耐熱性とを両立させることができる。更にポリ乳酸樹脂、ガラス繊維及びアラミド繊維
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、可塑剤及び結晶核剤を含有したポリ乳酸樹脂組成物(実施例１４)の成形体は、結晶核剤
の併用により、更に曲げ破断歪み率、耐衝撃性、曲げ強度及び熱変形温度を向上させるこ
とができた。
【０１１９】
　一方、アラミド繊維を単体で含有し、特定の可塑剤を含有したポリ乳酸樹脂成形体(比
較例６)は、実施例と比較しても、曲げ破断歪み率、耐衝撃性、曲げ強度及び熱変形温度
を向上させることができなかった。つまり可撓性と剛性の両立ができなかった。特定の可
塑剤を含有せず、ガラス繊維及びアラミド繊維を併用し含有したポリ乳酸樹脂成形体(比
較例７～８)は、曲げ破断歪み率、耐衝撃性、曲げ強度及び熱変形温度を向上させること
ができなかった。
【産業上の利用可能性】
【０１２０】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、日用雑貨品、家電部品、自動車部品等の様々な工業用
途に好適に使用することができる。
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