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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
原料として用いるポリエステル樹脂１００重量部に対して、天然由来の有機充填剤１～３
５０重量部および、重量平均分子量が１０００～２００００の範囲であり、かつガラス転
移温度が３０～１００℃の範囲であり、エポキシ基含有ビニル系単位と、アクリル系ビニ
ル単位、カルボン酸ビニルエステル単位、芳香族系ビニル単位、不飽和ジカルボン酸無水
物系単位、不飽和ジカルボン酸系単位、脂肪族系ビニル単位、マレイミド系単位から選択
される少なくとも１種を含む重合体０．０１～３０重量部を配合してなる樹脂組成物。
【請求項２】
前記天然由来の有機充填剤が、紙粉、木粉、竹粉、竹繊維、ケナフ繊維、ヘンプ繊維、ジ
ュート繊維から選ばれる少なくとも１種以上を含むものである請求項１に記載の樹脂組成
物。
【請求項３】
前記原料として用いるポリエステル樹脂が、ポリ乳酸樹脂である請求項１または２に記載
の樹脂組成物。
【請求項４】
前記原料として用いるポリエステル樹脂１００重量部に対して、結晶化促進剤０．１～５
０重量部を配合してなるものである請求項１～３のいずれか１項に記載の樹脂組成物。
【請求項５】
前記エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体のエポキシ価が、０．１～１０ｍｅｑ／ｇ
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の範囲である請求項１～４のいずれか１項に記載の樹脂組成物。
【請求項６】
前記エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体が、エポキシ基含有ビニル系単位と、アク
リル系ビニル単位、芳香族系ビニル単位から選択される少なくとも１種を含む重合体であ
る請求項１～５のいずれか１項に記載の樹脂組成物。
【請求項７】
樹脂組成物中の原料として用いるポリエステル樹脂および前記エポキシ基含有ビニル系単
位を含む重合体との反応により得られるポリエステル樹脂の重量平均分子量が３０万以上
１００万以下である請求項１～６のいずれか１項に記載の樹脂組成物。
【請求項８】
請求項１～７のいずれかに記載の樹脂組成物からなる成形品。
【請求項９】
請求項１～７のいずれかに記載の樹脂組成物からなる押出成形品。
【請求項１０】
請求項１～７のいずれかに記載の樹脂組成物からなる発泡体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ポリエステル樹脂、天然由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビニル系単位を
含む重合体を配合してなり、成形性、表面外観性、耐衝撃性および耐久性に優れた樹脂組
成物およびそれからなる成形品に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　ポリエステル樹脂の機械特性や耐熱性を改良するための方法の一つとして、ガラス繊維
などの無機充填剤を使用する方法が検討されているが、大量に加える必要があるため、成
形品の比重が増大したり、焼却または廃棄時にゴミとなる残留物が増加して環境に負荷が
かかるなどの問題があった。
【０００３】
　そこで、地球環境保護の観点から、木粉、紙粉、竹粉、ケナフなどの天然由来の有機材
料を樹脂の充填剤として使用する試みが数多くなされており、ポリエステル樹脂の一つで
あるポリ乳酸樹脂においても、天然由来の有機充填剤として紙粉を配合する提案がなされ
ている（例えば、特許文献１参照。）。しかし、天然由来の有機材料には、通常、ある程
度の水分が含まれているため、溶融させて混合すると、ポリエステル樹脂が加水分解を起
こし、得られる樹脂組成物の耐衝撃性、耐久性などの特性が大幅に低下するという問題が
あった。
【０００４】
　さらに、ウエルド外観性やウエルド強度の向上を目的として、熱可塑性樹脂、木粉、エ
ポキシ基などの各種官能基を有する単量体からなる重合体を配合する方法が検討されてい
る（例えば、特許文献２。）。しかし、単にエポキシ基などの各種官能基を有する単量体
からなる重合体を用いるだけでは、成形性、表面外観性、耐衝撃性および耐久性などの特
性全てを実用的に満足させることはできず、さらなる改良が必要とされていた。
【特許文献１】特開平１０－３２３８１０号公報（第２－４頁）
【特許文献２】特開平９－４０８７７号公報（第２－６頁）
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明は、上述した従来技術における問題点の解決を課題として検討した結果達成され
たものである。
【０００６】
　従って、本発明は、成形性、表面外観性、耐衝撃性および耐久性に優れた樹脂組成物お
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よびそれからなる成形品を提供することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明者らは、上記の課題を解決すべく鋭意検討した結果、ポリエステル樹脂、天然由
来の有機充填剤および特定の重量平均分子量のエポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体
を配合してなる樹脂組成物が、上記の目的に合致した優れた特性を発揮することを見い出
し、本発明に到達した。
【０００８】
　すなわち、本発明は、
（１）原料として用いるポリエステル樹脂１００重量部に対して、天然由来の有機充填剤
１～３５０重量部および、重量平均分子量が１０００～２００００の範囲であり、かつガ
ラス転移温度が３０～１００℃の範囲であり、エポキシ基含有ビニル系単位と、アクリル
系ビニル単位、カルボン酸ビニルエステル単位、芳香族系ビニル単位、不飽和ジカルボン
酸無水物系単位、不飽和ジカルボン酸系単位、脂肪族系ビニル単位、マレイミド系単位か
ら選択される少なくとも１種を含む重合体０．０１～３０重量部を配合してなる樹脂組成
物、
（２）前記天然由来の有機充填剤が、紙粉、木粉、竹粉、竹繊維、ケナフ繊維、ヘンプ繊
維、ジュート繊維から選ばれる少なくとも１種以上を含むものである（１）に記載の樹脂
組成物、
（３）前記原料として用いるポリエステル樹脂が、ポリ乳酸樹脂である（１）または（２
）に記載の樹脂組成物、
（４）前記原料として用いるポリエステル樹脂１００重量部に対して、結晶化促進剤０．
１～５０重量部を配合してなるものである（１）～（３）のいずれか１項に記載の樹脂組
成物、
（５）前記エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体のエポキシ価が、０．１～１０ｍｅ
ｑ／ｇの範囲である（１）～（４）のいずれか１項に記載の樹脂組成物、
（６）前記エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体が、エポキシ基含有ビニル系単位と
、アクリル系ビニル単位、芳香族系ビニル単位から選択される少なくとも１種を含む重合
体である（１）～（５）のいずれか１項に記載の樹脂組成物、
（７）樹脂組成物中の原料として用いるポリエステル樹脂および前記エポキシ基含有ビニ
ル系単位を含む重合体との反応により得られるポリエステル樹脂の重量平均分子量が３０
万以上１００万以下である（１）～（６）のいずれか１項に記載の樹脂組成物、
（８）（１）～（７）のいずれかに記載の樹脂組成物からなる成形品、
（９）（１）～（７）のいずれかに記載の樹脂組成物からなる押出成形品、
（１０）（１）～（７）のいずれかに記載の樹脂組成物からなる発泡体である。
【発明の効果】
【０００９】
　本発明の樹脂組成物は、成形性、表面外観性、耐衝撃性および耐久性に優れている。ま
た、この樹脂組成物からなる成形品は、上記特性を活かして、土木資材、建材、家具部材
、遊技機用資材、電気・電子部品、自動車部品、各種日用品など各種用途に利用すること
ができる。また、本発明の樹脂組成物は、好ましくは押出成形品や発泡体に用いることが
できる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１０】
　以下、本発明について詳細に説明する。
【００１１】
　本発明に用いられるポリエステル樹脂とは、主鎖中にエステル結合を有し、溶融成形可
能なポリマーのことであり、ジカルボン酸あるいはそのエステル形成性誘導体とジオール
あるいはそのエステル形成性誘導を原料として得られる重合体、ヒドロキシカルボン酸あ
るいはそのエステル形成性誘導体を原料として得られる重合体などが挙げられ、脂肪族ポ
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リエステル樹脂、芳香族ポリエステル樹脂、脂肪族芳香族ポリエステル樹脂などのいずれ
も用いることができる。
【００１２】
　上記ジカルボン酸成分としては、テレフタル酸、イソフタル酸、フタル酸、２，６－ナ
フタレンジカルボン酸、ビス（ｐ－カルボキシフェニル）メタン、アントラセンジカルボ
ン酸、４,４'－ジフェニルエーテルジカルボン酸、４，４’－ジフェニルジカルボン酸、
５－ナトリウムスルホイソフタル酸などの芳香族ジカルボン酸、シュウ酸、コハク酸、ア
ジピン酸、セバシン酸、アゼライン酸、ドデカンジオン酸、マロン酸、グルタル酸、ダイ
マー酸などの脂肪族ジカルボン酸、１，３－シクロヘキサンジカルボン酸、１，４－シク
ロヘキサンジカルボン酸などの脂環式ジカルボン酸など、およびこれらのエステル形成性
誘導体などが挙げられる。
【００１３】
　また、上記ジオール成分としては、炭素数２～２０の脂肪族グリコール、すなわち、エ
チレングリコール、プロピレングリコール、１，４－ブタンジオール、ネオペンチルグリ
コール、１，５－ペンタンジオール、１，６－ヘキサンジオール、デカメチレングリコー
ル、シクロヘキサンジメタノール、シクロヘキサンジオールなど、あるいは分子量４００
～６０００の長鎖グリコール、すなわち、ポリエチレングリコール、ポリ－１，３－プロ
ピレングリコール、ポリテトラメチレングリコールなど、およびこれらのエステル形成性
誘導体などが挙げられる。
上記ヒドロキシカルボン酸あるいはそのエステル形成性誘導体としては、グリコール酸、
乳酸、３－ヒドロキシ酪酸、４－ヒドロキシ酪酸、４－ヒドロキシ吉草酸、５－ヒドロキ
シ吉草酸、６－ヒドロキシカプロン酸など、およびこれらのエステル形成性誘導体などが
挙げられる。
【００１４】
　本発明のポリエステル樹脂としては、例えば、ポリエチレンテレフタレート樹脂、ポリ
プロピレンテレフタレート樹脂、ポリブチレンテレフタレート樹脂、ポリエチレンナフタ
レート樹脂、ポリブチレンナフタレート樹脂、ポリシクロヘキシレンジメチレンテレフタ
レート樹脂、ポリエチレンアジペート樹脂、ポリエチレンサクシネート樹脂、ポリブチレ
ンアジペート樹脂、ポリブチレンサクシネート樹脂、ポリエチレンテレフタレート／イソ
フタレート樹脂、ポリブチレンテレフタレート／イソフタレート樹脂、ポリエチレンサク
シネート／アジペート樹脂、ポリブチレンサクシネート／アジペート樹脂、ポリエチレン
サクシネート／テレフタレート樹脂、ポリブチレンサクシネート／テレフタレート樹脂、
ポリエチレンアジペート／テレフタレート樹脂、ポリブチレンアジペート／テレフタレー
ト樹脂、ポリブチレンデカンジカルボキシレート／テレフタレート樹脂、ポリブチレンサ
クシネート／ナフタレート樹脂、ポリブチレンサクシネート／ナフタレート樹脂、ポリエ
チレンテレフタレート／５－ナトリウムスルホイソフタレート樹脂、ポリブチレンテレフ
タレート／５－ナトリウムスルホイソフタレート樹脂、ポリグリコール酸樹脂、ポリ乳酸
樹脂、ポリ３－ヒドロキシ酪酸樹脂、ポリ４－ヒドロキシ酪酸樹脂、ポリ４－ヒドロキシ
吉草酸樹脂、ポリ３－ヒドロキシヘキサン酸樹脂などが挙げられるが、なかでも植物資源
を原料として用い、生分解性を有するポリ乳酸樹脂が好ましい。
【００１５】
　これらのポリエステル樹脂は、単独ないし２種以上を用いることができる。
【００１６】
　本発明において、ポリ乳酸樹脂とは、Ｌ－乳酸及び／またはＤ－乳酸を主たる構成成分
とするポリマーであるが、乳酸以外の他の共重合成分を含んでいてもよい。他のモノマー
単位としては、エチレングリコール、ブロピレングリコール、ブタンジオール、ヘプタン
ジオール、ヘキサンジオール、オクタンジオール、ノナンジオ－ル、デカンジオール、１
，４－シクロヘキサンジメタノ－ル、ネオペンチルグリコール、グリセリン、ペンタエリ
スリトール、ビスフェノ－ルＡ、ポリエチレングリコール、ポリプロピレングリコールお
よびポリテトラメチレングリコールなどのグリコール化合物、シュウ酸、アジピン酸、セ
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バシン酸、アゼライン酸、ドデカンジオン酸、マロン酸、グルタル酸、１，４－シクロヘ
キサンジカルボン酸、テレフタル酸、イソフタル酸、フタル酸、ナフタレンジカルボン酸
、ビス（ｐ－カルボキシフェニル）メタン、アントラセンジカルボン酸、４，４´－ジフ
ェニルエーテルジカルボン酸、５－ナトリウムスルホイソフタル酸、５－テトラブチルホ
スホニウムイソフタル酸などのジカルボン酸、グリコール酸、ヒドロキシプロピオン酸、
ヒドロキシ酪酸、ヒドロキシ吉草酸、ヒドロキシカプロン酸、ヒドロキシ安息香酸などの
ヒドロキシカルボン酸、およびカプロラクトン、バレロラクトン、プロピオラクトン、ウ
ンデカラクトン、１，５－オキセパン－２－オンなどのラクトン類を挙げることができる
。このような共重合成分は、全成分中、通常０～３０モル％の含有量とするのが好ましく
、０～１０モル％であることが好ましい。
【００１７】
　本発明において、耐熱性の点から、乳酸成分の光学純度が高いポリ乳酸樹脂を用いるこ
とが好ましい。すなわち、ポリ乳酸樹脂の総乳酸成分の内、Ｌ体が８０％以上含まれるか
あるいはＤ体が８０％以上含まれることが好ましく、Ｌ体が９０％以上含まれるかあるい
はＤ体が９０％以上含まれることが特に好ましく、Ｌ体が９５％以上含まれるかあるいは
Ｄ体が９５％以上含まれることが更に好ましく、Ｌ体が９８％以上含まれるかあるいはＤ
体が９８％以上含まれることがさらに好ましい。また、Ｌ体またはＤ体の含有量の上限は
通常１００％以下である。
【００１８】
　本発明において、ポリ乳酸樹脂の融点は、特に制限されるものではないが、１２０℃以
上であることが好ましく、さらに１５０℃以上であることが好ましく、特に１６０℃以上
であることが好ましい。ポリ乳酸樹脂の融点は、通常乳酸成分の光学純度を高くすること
により高くなり、融点が１２０℃以上のポリ乳酸樹脂は、Ｌ体が９０％以上含まれるかあ
るいはＤ体が９０％以上含まれることにより、また融点が１５０℃以上のポリ乳酸樹脂は
、Ｌ体が９５％以上含まれるかあるいはＤ体が９５％以上含まれることにより、得ること
ができる。なお、本発明において、ポリ乳酸樹脂の融点は、示差走査熱量計（ＤＳＣ）に
より昇温速度２０℃／分で測定した値である。
【００１９】
　本発明において、ポリ乳酸樹脂は、変性したものを用いてもよく、例えば、無水マレイ
ン酸変性ポリ乳酸樹脂、エポキシ変性ポリ乳酸樹脂、アミン変性ポリ乳酸樹脂などを用い
ることにより、耐熱性だけでなく、機械特性も向上する傾向にあり好ましい。
【００２０】
　本発明において、ポリ乳酸樹脂の製造方法としては、公知の重合方法を用いることがで
き、乳酸からの直接重合法、およびラクチドを介する開環重合法などを挙げることができ
る。
【００２１】
　本発明において、原料として用いるポリエステル樹脂の分子量や分子量分布については
、特に制限されないが、成形加工性の点で、重量平均分子量としては、２万以上が好まし
く、４万以上がより好ましく、８万以上がさらに好ましい。上限としては特に制限はない
が、成形加工性の点で、５０万以下が好ましく、３０万以下がより好ましく、２５万以下
がさらに好ましい。ここでいう重量平均分子量とは、ゲルパーミエーションクロマトグラ
フィーで測定したポリメチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）換算の分子量をいう。
【００２２】
　本発明で用いる天然由来の有機充填剤としては、天然物に由来するものであり、好まし
くはセルロースを含むものであって、どんなものでも用いることができる。
【００２３】
　天然由来の有機充填剤の具体例としては、籾殻、木材チップ、おから、古紙粉砕材、衣
料粉砕材などのチップ状のもの、綿繊維、麻繊維、竹繊維、木材繊維、ケナフ繊維、ヘン
プ繊維、ジュート繊維、バナナ繊維、ココナッツ繊維などの植物繊維もしくはこれらの植
物繊維から加工されたパルプやセルロース繊維および絹、羊毛、アンゴラ、カシミヤ、ラ
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クダなどの動物繊維などの繊維状のもの、紙粉、木粉、竹粉、セルロース粉末、籾殻粉末
、果実殻粉末、キチン粉末、キトサン粉末、タンパク質、澱粉などの粉末状のものが挙げ
られ、耐熱性の観点から、紙粉、木粉、竹粉、セルロース粉末、籾殻粉末、果実殻粉末、
キチン粉末、キトサン粉末、タンパク質粉末、澱粉などの粉末状のもの、綿繊維、麻繊維
、竹繊維、木材繊維、ケナフ繊維、ヘンプ繊維、ジュート繊維、バナナ繊維、ココナッツ
繊維などの植物繊維が好ましく、紙粉、木粉、竹粉、竹繊維、ケナフ繊維、ヘンプ繊維、
ジュート繊維がより好ましく、紙粉や木粉がさらに好ましく、紙粉が特に好ましい。また
、これらの天然由来の有機充填剤は、天然物から直接採取したものを用いてもよいが、地
球環境の保護や資源保全の観点から、古紙、廃木材および古衣などの廃材をリサイクルし
て用いてもよい。古紙とは、新聞紙、雑誌、コピー用紙などのＯＡ用紙、その他の再生パ
ルプ、もしくは、段ボール、ボール紙、紙管などの板紙であり、植物繊維を原料として加
工されたものであれば、いずれを用いてもよいが、耐熱性の観点から、新聞紙および段ボ
ール、ボール紙、紙管などの板紙の粉砕品が好ましい。また、木材の具体例としては、松
、杉、檜、もみ等の針葉樹材、ブナ、シイ、ユーカリなどの広葉樹材などがあり、その種
類は問わない。
【００２４】
　天然由来の有機充填剤は、表面処理したものを用いてもよく、アルカリ処理、熱処理、
アセチル化処理、シアノエチル化処理、シランカップリング処理、グリオギザール処理な
ど各種公知の方法で表面処理した天然由来の有機充填剤を用いることにより、耐熱性だけ
でなく、機械特性も向上する傾向にあり好ましい。
【００２５】
　天然由来の有機充填剤が紙粉である場合には、紙粉としては、本発明で規定する要件を
満たす限り、特に限定されるものではないが、耐熱性を向上することができるという点か
ら、接着剤を含むことが好ましい。接着剤としては、紙を加工する際に通常使用されるも
のであれば特に限定されるものではなく、酢酸ビニル樹脂系エマルジョンやアクリル樹脂
系エマルジョンなどのエマルジョン系接着剤、ポリビニルアルコール系接着剤、セルロー
ス系接着剤、天然ゴム系接着剤、澱粉糊およびエチレン酢酸ビニル共重合樹脂系接着剤や
ポリアミド系接着剤などのホットメルト接着剤などを挙げることができ、エマルジョン系
接着剤、ポリビニルアルコール系接着剤およびホットメルト接着剤が好ましく、エマルジ
ョン系接着剤およびポリビニルアルコール系接着剤がより好ましい。なお、これらの接着
剤は、紙加工剤用のバインダーなどとしても使用されるものである。また、接着剤には、
クレイ、タルク、カオリナイト、モンモリロナイト、マイカ、合成マイカ、ゼオライト、
シリカ、グラファイト、カーボンブラック、酸化マグネシウム、酸化カルシウム、酸化チ
タン、硫化カルシウム、炭酸マグネシウム、炭酸カルシウム、炭酸バリウム、硫酸バリウ
ム、酸化アルミニウムおよび酸化ネオジウムなどの無機充填剤が含まれていることが好ま
しく、クレイ、タルク、カオリナイト、モンモリロナイト、合成マイカおよびシリカがよ
り好ましい。
【００２６】
　また、紙粉としては、耐熱性を向上することができるという点から、製紙用原料として
一般的に使用される薬品、例えば、ロジン系、アルキルケテンダイマー系、アルケニル無
水コハク酸系などの内添サイズ剤、スチレン／アクリル系、スチレン／マレイン酸系、オ
レフィン系などの表面サイズ剤、ポリアクリルアミド系、でんぷん系などの紙力増強剤、
ポリエチレンイミンなどの歩留まり向上剤、高分子凝集剤、濾水性向上剤、非イオン性界
面活性剤などの脱墨剤、有機ハロゲン系などのスライムコントロール剤、有機系もしくは
酵素系などのピッチコントロール剤、過酸化水素などの洗浄剤、消泡剤、顔料分散剤およ
び潤滑剤などの有機物、サイズ剤の定着剤として使用される硫酸アルミニウム、ポリアル
ミニウムクロリド、それ以外にも製紙用原料として使用される水酸化ナトリウム、水酸化
マグネシウム、硫酸ナトリウム、ケイ酸ナトリウム、塩化アルミニウム、塩素酸ソーダな
どの無機物を含むことが好ましい。
【００２７】
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　また、紙粉としては、耐熱性を向上することができるという点から、灰分が５重量％以
上であることが好ましく、５．５重量％以上であることがより好ましく、７．５重量％以
上であることがさらに好ましい。上限については、特に限定されるものではないが、６０
重量％以下が好ましく、３０重量％以下がより好ましい。ここで、灰分とは、電気炉など
を用いて４５０℃以上の高温で８時間有機充填剤を焼成した時の残存する灰分の重量の焼
成前の紙粉の重量に対する割合である。
【００２８】
　また、紙粉としては、耐熱性を向上することができるという点から、アルミニウム、ケ
イ素、カルシウム、硫黄、マグネシウム、チタンから選ばれる少なくとも１種を含むこと
が好ましく、アルミニウム、ケイ素、カルシウムをいずれも含むことがより好ましく、ア
ルミニウム、ケイ素、カルシウム、硫黄をいずれも含むことがさらに好ましく、アルミニ
ウム、ケイ素、カルシウム、硫黄、マグネシウムをいずれも含むことが特に好ましい。
【００２９】
　さらに、アルミニウムの量がマグネシウムの量よりも多いことが好ましく、アルミニウ
ムとケイ素のそれぞれの量がマグネシウムの量よりも多いことがより好ましく、アルミニ
ウム、ケイ素、カルシウムのそれぞれの量がマグネシウムの量よりも多いことがさらに好
ましい。アルミニウム、ケイ素、カルシウム、硫黄、マグネシウム、チタンの存在量比と
しては、特に限定されるものではないが、例えば、上記元素の総数を１００とした場合、
アルミニウムが１～６０％、ケイ素が２０～９０％、カルシウムが１～３０％、硫黄が１
～２０％、マグネシウムが０～２０％、チタンが０～２０％であることが好ましく、アル
ミニウムが１～５０％、ケイ素が２０～８５％、カルシウムが１～２０％、硫黄が１～１
５％、マグネシウムが０～１０％、チタンが０～１０％であることがより好ましく、アル
ミニウムが３～５０％、ケイ素が２５～８０％、カルシウムが３～２０％、硫黄が２～１
０％、マグネシウムが０～８％、チタンが０～３％であることがさらに好ましい。これら
の元素分析については、天然由来の有機充填剤の単体、天然由来の有機充填剤の灰分のい
ずれを用いても測定することができるが、灰分を用いることが好ましい。なお、元素分析
は、蛍光Ｘ線分析、原子吸光法、走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ）もしくは透過型電子顕微鏡
（ＴＥＭ）とエネルギー分散形Ｘ線マイクロアナライザー（ＸＭＡ）を組み合わせた装置
を用いることにより測定することができるが、本発明では蛍光Ｘ線分析を用いて測定した
値とする。
【００３０】
　また、紙粉としては、耐熱性を向上することができるという点から、表面上に微粒子が
付着するセルロースを含むことが好ましい。微粒子とは、特に限定されるものではなく、
有機物もしくは無機物のいずれでもよく、前記した各種薬品が付着したことで生じる微粒
子であってもよい。微粒子の形状は、針状、板状、球状のいずれでもよい。微粒子のサイ
ズは、特に限定されるものではないが、０．１～５０００ｎｍの範囲に分布していること
が好ましく、０．３～１０００ｎｍの範囲に分布していることがより好ましく、０．５～
５００ｎｍの範囲に分布していることがさらに好ましく、１～１００ｎｍの範囲に分布し
ていることが特に好ましく、１～８０ｎｍの範囲に分布していることが最も好ましい。な
お、ここで特定の範囲に「分布している」とは、微粒子総数の８０％以上が特定の範囲に
含まれることを意味する。微粒子の付着形態は、凝集状態もしくは分散状態のいずれでも
よいが、分散状態で付着していることがより好ましい。上記微粒子のサイズは、ポリ乳酸
樹脂と天然由来の有機充填剤を配合した樹脂組成物から得られる成形品を透過型電子顕微
鏡により８万倍の倍率で観察することができる。
【００３１】
　また、紙粉以外のその他の天然物由来の有機充填剤においても、上記特徴、すなわち、
灰分量、その組成を有するもの、微粒子が付着したものを選択して用いることが好ましい
。
【００３２】
　また、本発明においては、本発明の樹脂組成物が得られる限り、その他の天然物由来の
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有機充填剤を一種または二種以上で用いることができるが、上記好ましい特徴を有する紙
粉を含むものであることが好ましい。
【００３３】
　本発明において、天然由来の有機充填剤の配合量は、ポリエステル樹脂を１００重量部
としたときに、１～３５０重量部であり、耐熱性の観点から、１～３００重量部であるこ
とがより好ましく、５～２００重量部がさらに好ましく、１０～１５０重量部が特に好ま
しく、１５～１２０重量部が最も好ましい。天然由来の有機充填剤の配合量が、１重量部
未満では、ポリ乳酸樹脂の耐熱性向上効果が小さくなる傾向にあり、３５０重量部を越え
る場合には、天然由来の有機充填剤をポリエステル樹脂中に均一に分散させることが困難
になり、耐熱性以外にも、材料としての強度や外観が低下する傾向にある。
【００３４】
　本発明においては、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体を配合することを特徴と
する。
本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を形成する原料モノマーの具体例としては
、アクリル酸グリシジル、メタクリル酸グリシジル、ｐ－スチリルカルボン酸グリシジル
などの不飽和モノカルボン酸のグリシジルエステル、マレイン酸、イタコン酸などの不飽
和ポリカルボン酸のモノグリシジルエステルあるいはポリグリシジルエステル、アリルグ
リシジルエーテル、２－メチルアリルグリシジルエーテル、スチレン－４－グリシジルエ
ーテルなどの不飽和グリシジルエーテルなどが挙げられる。これらの中では、ラジカル重
合性の点からアクリル酸グリシジルまたはメタクリル酸グリシジルが好ましく用いられる
。これらは、単独ないし２種以上を用いることができる。
【００３５】
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体には、エポキシ基含有ビニ
ル系単位以外のビニル系単位を共重合成分として含み、その選択により重合体の物性を調
整することができる。
【００３６】
　エポキシ基含有ビニル系単位以外のビニル系単位としては、アクリル系ビニル単位、カ
ルボン酸ビニルエステル単位、芳香族系ビニル単位、不飽和ジカルボン酸無水物系単位、
不飽和ジカルボン酸系単位、脂肪族系ビニル単位、マレイミド系単位が挙げられる。
【００３７】
　アクリル系ビニル単位を形成する原料モノマーとしては、アクリル酸とそのエステル、
メタクリル酸とそのエステル、アクリロニトリル、メタクリロニトリル、アクリルアミド
、メタクリルアミド、α－置換アクリル酸とそのエステルなどが挙げられる。
【００３８】
　アクリル系ビニル単位を形成する原料モノマーの具体例としては、アクリル酸、メタク
リル酸、アクリル酸メチル、メタクリル酸メチル、アクリル酸エチル、メタクリル酸エチ
ル、アクリル酸プロピル、メタクリル酸プロピル、アクリル酸ｎ－ブチル、メタクリル酸
ｎ－ブチル、アクリル酸イソブチル、メタクリル酸イソブチル、アクリル酸ｔ－ブチル、
メタクリル酸ｔ－ブチル、アクリル酸２－エチルヘキシル、メタクリル酸２－エチルヘキ
シル、アクリル酸シクロヘキシル、メタクリル酸シクロヘキシル、アクリル酸イソボルニ
ル、メタクリル酸イソボルニル、アクリル酸ラウリル、メタクリル酸ラウリル、アクリル
酸ステアリル、メタクリル酸ステアリル、アクリル酸ヒドロキシエチル、メタクリル酸ヒ
ドロキシエチル、アクリル酸ヒドロキシプロピル、メタクリル酸ヒドロキシプロピル、ポ
リエチレングリコールやポリプロピレングリコールのアクリル酸エステルあるいはメタク
リル酸エステル、アクリル酸トリメトキシシリルプロピル、メタクリル酸トリメトキシシ
リルプロピル、アクリル酸メチルジメトキシシリルプロピル、メタクリル酸メチルジメト
キシシリルプロピル、アクリロニトリル、メタクリロニトリル、Ｎ，Ｎ－ジアルキルアク
リルアミド、Ｎ，Ｎ－ジアルキルメタクリルアミド、α－ヒドロキシメチルアクリル酸エ
ステル、アクリル酸ジメチルアミノエチル、メタクリル酸ジメチルアミノエチルなどのア
ミノ基を有するアクリル系ビニル単位を形成する原料モノマーなどが挙げられ、中でも、
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アクリル酸、メタクリル酸、アクリル酸メチル、メタクリル酸メチル、アクリル酸エチル
、メタクリル酸エチル、アクリル酸プロピル、メタクリル酸プロピル、アクリル酸ｎ－ブ
チル、メタクリル酸ｎ－ブチル、アクリル酸イソブチル、メタクリル酸イソブチル、アク
リル酸ｔ－ブチル、メタクリル酸ｔ－ブチル、アクリル酸２－エチルヘキシル、メタクリ
ル酸２－エチルヘキシル、アクリル酸シクロヘキシル、メタアクリル酸シクロヘキシル、
アクリル酸イソボルニル、メタクリル酸イソボルニル、アクリロニトリル、メタクリロニ
トリルが好ましく、さらにアクリル酸、メタクリル酸、アクリル酸メチル、メタクリル酸
メチル、アクリル酸エチル、メタクリル酸エチル、アクリル酸ｎ－ブチル、メタクリル酸
ｎ－ブチル、アクリル酸２－エチルヘキシル、メタクリル酸２－エチルヘキシル、アクリ
ロニトリル、メタクリロニトリルが使用される。これらは単独ないし２種以上を用いるこ
とができる。
【００３９】
　カルボン酸ビニルエステル系単位を形成する原料モノマーの具体例としては、ギ酸ビニ
ル、酢酸ビニル、プロピオン酸ビニル、酪酸ビニル、カプロン酸ビニル、カプリル酸ビニ
ル、カプリン酸ビニル、ラウリン酸ビニル、ミリスチン酸ビニル、パルミチン酸ビニル、
ステアリン酸ビニル、酢酸イソプロペニル、酢酸１－ブテニル、ピバル酸ビニル、２－エ
チルヘキサン酸ビニルおよびシクロヘキサンカルボン酸ビニルなどの単官能脂肪族カルボ
ン酸ビニル、安息香酸ビニルおよび桂皮酸ビニルなどの芳香族カルボン酸ビニル、モノク
ロル酢酸ビニル、アジピン酸ジビニル、メタクリル酸ビニル、クロトン酸ビニルおよびソ
ルビン酸ビニルなどの多官能カルボン酸ビニルなどが挙げられ、中でも、酢酸ビニルが好
ましく使用される。これらは単独ないし２種以上を用いることができる。
【００４０】
　芳香族系ビニル単位を形成する原料モノマーの具体例としては、スチレン、α－メチル
スチレン、ｐ－メチルスチレン、α－メチル－ｐ－メチルスチレン、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、１－ビニルナフタレン、クロロ
スチレン、ブロモスチレン、ジビニルベンゼン、ビニルトルエンなどが挙げられ、中でも
、スチレン、α－メチルスチレンが好ましく使用される。これらは単独ないし２種以上を
用いることができる。
不飽和ジカルボン酸無水物系単位を形成する原料モノマーとしては、無水マレイン酸、無
水イタコン酸、無水グルタコン酸、無水シトラコン酸または無水アコニット酸などが挙げ
られ、中でも、無水マレイン酸が好ましく使用される。これらは単独ないし２種以上を用
いることができる。
【００４１】
　不飽和ジカルボン酸系単位を形成する原料モノマーとして、マレイン酸、マレイン酸モ
ノエチルエステル、イタコン酸、フタル酸などが挙げられ、中でも、マレイン酸、イタコ
ン酸が好ましく使用される。これらは単独ないし２種以上を用いることができる。
【００４２】
　脂肪族系ビニル単位を形成する原料モノマーとしては、エチレン、プロピレンまたはブ
タジエンなど、マレイミド系単位を形成する原料モノマーとしては、マレイミド、Ｎ－メ
チルマレイミド、Ｎ－エチルマレイミド、Ｎ－プロピルマレイミド、Ｎ－イソプロピルマ
レイミド、Ｎ－シクロヘキシルマレイミド、Ｎ－フェニルマレイミド、Ｎ－（ｐ－ブロモ
フェニル）マレイミドまたはＮ－（クロロフェニル）マレイミドなど、その他のビニル系
単位を形成する原料モノマーとしてはＮ－ビニルジエチルアミン、Ｎ－アセチルビニルア
ミン、アリルアミン、メタアリルアミン、Ｎ－メチルアリルアミン、ｐ－アミノスチレン
、２－イソプロペニル－オキサゾリン、２－ビニル－オキサゾリン、２－アクロイル－オ
キサゾリンまたは２－スチリル－オキサゾリンなどが挙げられ、これらは単独ないし２種
以上を用いることができる。
【００４３】
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体は、重量平均分子量が１０
００～２００００の範囲であることを特徴とする。さらに、ブリードアウト現象を抑制で
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き、優れた耐衝撃性を有する樹脂組成物が得られるという点で、３０００～１５０００で
あることが好ましく、５０００～１２０００であることがより好ましい。１０００未満で
あるとブリードアウト現象が増加する傾向にあり、２００００を越えると耐衝撃性改良効
果が不充分となる傾向にある。ここで、重量平均分子量は、溶媒としてクロロホルムを用
いたゲルパーミエーションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）で測定したポリスチレン換算の
重量平均分子量である。
【００４４】
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体としては、優れた耐衝撃性
を有する樹脂組成物が得られるという点で、エポキシ価が０．１～１０ｍｅｑ／ｇの範囲
であることが好ましく、０．５～７ｍｅｑ／ｇの範囲であることがより好ましく、１～５
ｍｅｑ／ｇの範囲であることがさらに好ましく、１．５～４ｍｅｑ／ｇの範囲であること
が特に好ましく、２～３ｍｅｑ／ｇの範囲であることが最も好ましい。エポキシ価が０．
１ｍｅｑ／ｇより小さいと、溶融粘度特性改良効果は不充分であり、エポキシ価が１０ｍ
ｅｑ／ｇより大きいと、ゲル化などにより成形性が大幅に低下する傾向にあるため好まし
くない。ここで、エポキシ価は、塩酸－ジオキサン法で測定した値である。なお、エポキ
シ基含有ビニル系単位を含む重合体のエポキシ価は、エポキシ基含有ビニル系単位の含有
量を調節することにより調節することができる。
【００４５】
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体のガラス転移温度は、ハン
ドリング性の点から、３０～１００℃の範囲であり、４０～７０℃の範囲であることがよ
り好ましく、５０～６５℃の範囲であることが最も好ましい。ガラス転移温度の測定方法
は、特に限定されるものではなく、示差走査型熱量計（ＤＳＣ）で測定する方法、動的粘
弾性試験により測定する方法のいずれも用いることができるが、本発明においては、ＤＳ
Ｃで測定する方法を用いた。なお、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体のガラス転
移温度は、共重合成分の組成を調節することにより調節することができる。ガラス転移温
度は通常、スチレンなどの芳香族系ビニル単位を共重合することにより高くすることがで
き、アクリル酸ブチルなどのアクリル酸エステル単位を共重合することにより低くするこ
とができる。
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体は、未反応の原料モノマー
や溶媒などが残存するために通常、揮発成分を含む。その残部となる不揮発成分量は、特
に限定されるものではないが、ガスの発生を抑制するという観点から、不揮発成分量が多
い方が好ましい。具体的には、９５重量％以上であることが好ましく、中でも９７重量％
以上であることが好ましく、さらに９８重量％以上であることがより好ましく、特に９８
．５重量％以上であることが最も好ましい。なお、ここでいう不揮発成分とは、試料１０
ｇを窒素雰囲気下、１１０℃で１時間加熱した場合の残量割合を表す。
【００４６】
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体は、低分子量体を得るため
に連鎖移動剤（分子量調整剤）として硫黄化合物を使用することがあるが、その場合には
重合体は通常硫黄を含む。ここで、硫黄含有量は、特に限定されるものではないが、不快
な臭いを抑制するという観点から、硫黄含有量が少ない方が好ましい。具体的には、硫黄
原子として１０００ｐｐｍ以下が好ましく、中でも１００ｐｐｍ以下が好ましく、さらに
１０ｐｐｍ以下が好ましく、特に１ｐｐｍ以下であることが最も好ましい。
【００４７】
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体の製造方法としては、本発
明で規定する条件を満たす限り特に限定されるものではなく、塊状重合、溶液重合、懸濁
重合、乳化重合などの公知の重合方法を用いることができる。これらの方法を用いる場合
には、重合開始剤、連鎖移動剤および溶媒などを使用することがあるが、これらは最終的
に得られるエポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体の中に不純物として残存することが
ある。これら不純物量は特に限定されるものではないが、耐熱性や耐候性などの低下を抑
制するという観点から、不純物量は少ない方が好ましい。具体的には、不純物量が最終的
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に得られる重合体に対して１０重量％以下が好ましく、中でも５重量％以下が好ましく、
さらに３重量％以下が好ましく、特に１重量％以下であることが最も好ましい。
【００４８】
　以上のような、分子量、ガラス転移温度、不揮発成分量、硫黄含有量、不純物量などを
満足させるエポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体の製造方法としては、１５０℃以上
の高温で、かつ加圧条件（好ましくは１ＭＰａ以上）で、短時間（好ましくは５分～３０
分）で連続塊状重合する方法が、重合率が高い点、不純物や硫黄含有の原因となる重合開
始剤や連鎖移動剤および溶媒を使用しない点からより好ましい。
【００４９】
　本発明において、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体の配合量は、ポリエステル
樹脂１００重量部としたときに、０．０１～３０重量部であり、溶融粘度特性の点から、
０．０５～２０重量部が好ましく、０．１～１５重量部がより好ましく、１～１０重量部
がさらに好ましく、２～８重量部が最も好ましい。エポキシ基含有ビニル系単位を含む重
合体の配合量が、０．０１重量部未満では、樹脂組成物の溶融粘度特性改良効果が不充分
な傾向にあり、３０重量部を越える場合には、ゲル化などにより、成形性の低下を招く恐
れがある。
【００５０】
　本発明においては、結晶化促進剤、ポリエステル樹脂以外の熱可塑性樹脂、天然由来の
有機充填剤以外の充填剤、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体以外のカルボキシル
基反応性化合物から選ばれる少なくとも１種を配合することが好ましい。これらをポリエ
ステル樹脂、天然由来の有機充填剤およびエポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体に配
合することにより、成形性、機械特性、耐熱性に優れ、さらには表面外観あるいは耐久性
などに優れた樹脂組成物およびそれからなる成形品を得ることができる。
【００５１】
　本発明においては、結晶化促進剤を配合することが好ましい。ポリエステル樹脂、天然
由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体および結晶化促進剤を配合
することで、成形性および耐熱性に優れた樹脂組成物及び成形品が得られる、特にポリ乳
酸の様な結晶化しにくいポリエステル樹脂であっても、通常の射出成形においてポリエス
テル樹脂が十分に結晶化し、耐熱性に優れた成形品を得ることができる。本発明で使用す
る結晶化促進剤は、多種類の化合物から選択することができるが、ポリマーの結晶核の形
成を促進する結晶核剤や、ポリマーを柔軟化して動きやすく結晶の成長を促進する可塑剤
を好ましく使用することができる。
【００５２】
　本発明で使用する結晶化促進剤の配合量は、ポリエステル樹脂を１００重量部に対して
、０．０１～５０重量部の範囲が好ましく、０．０５～３０重量部の範囲がより好ましく
、０．１～３０重量部の範囲がさらに好ましく、０．５～１５重量部の範囲がさらに好ま
しく、１～１０重量部の範囲が最も好ましい。
【００５３】
　本発明で結晶化促進剤として使用する結晶核剤としては、一般にポリマーの結晶核剤と
して用いられるものを特に制限なく用いることができ、無機系結晶核剤および有機系結晶
核剤のいずれをも使用することができる。無機系結晶核剤の具体例としては、タルク、カ
オリン、モンモリロナイト、合成マイカ、クレー、ゼオライト、シリカ、グラファイト、
カーボンブラック、酸化亜鉛、酸化マグネシウム、酸化チタン、硫化カルシウム、窒化ホ
ウ素、炭酸カルシウム、硫酸バリウム、酸化アルミニウム、酸化ネオジウムおよびフェニ
ルホスホネートの金属塩などを挙げることができる。これらの無機系結晶核剤は、組成物
中での分散性を高めるために、有機物で修飾されていることが好ましい。
【００５４】
　また、有機系結晶核剤の具体例としては、安息香酸ナトリウム、安息香酸カリウム、安
息香酸リチウム、安息香酸カルシウム、安息香酸マグネシウム、安息香酸バリウム、テレ
フタル酸リチウム、テレフタル酸ナトリウム、テレフタル酸カリウム、シュウ酸カルシウ
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ム、ラウリン酸ナトリウム、ラウリン酸カリウム、ミリスチン酸ナトリウム、ミリスチン
酸カリウム、ミリスチン酸カルシウム、オクタコサン酸ナトリウム、オクタコサン酸カル
シウム、ステアリン酸ナトリウム、ステアリン酸カリウム、ステアリン酸リチウム、ステ
アリン酸カルシウム、ステアリン酸マグネシウム、ステアリン酸バリウム、モンタン酸ナ
トリウム、モンタン酸カルシウム、トルイル酸ナトリウム、サリチル酸ナトリウム、サリ
チル酸カリウム、サリチル酸亜鉛、アルミニウムジベンゾエート、カリウムジベンゾエー
ト、リチウムジベンゾエート、ナトリウムβ－ナフタレート、ナトリウムシクロヘキサン
カルボキシレートなどの有機カルボン酸金属塩、ｐ－トルエンスルホン酸ナトリウム、ス
ルホイソフタル酸ナトリウムなどの有機スルホン酸塩、ステアリン酸アミド、エチレンビ
スラウリン酸アミド、パルチミン酸アミド、ヒドロキシステアリン酸アミド、エルカ酸ア
ミド、トリメシン酸トリス（ｔ－ブチルアミド）などの有機カルボン酸アミド、低密度ポ
リエチレン、高密度ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリイソプロピレン、ポリブテン、
ポリ－４－メチルペンテン、ポリ－３－メチルブテン－１、ポリビニルシクロアルカン、
ポリビニルトリアルキルシラン、高融点ポリ乳酸などのポリマー、エチレン－アクリル酸
またはメタクリル酸コポリマーのナトリウム塩、スチレン－無水マレイン酸コポリマーの
ナトリウム塩などのカルボキシル基を有する重合体のナトリウム塩またはカリウム塩（い
わゆるアイオノマー）、ベンジリデンソルビトールおよびその誘導体、ナトリウム－２，
２’－メチレンビス（４，６－ジ－ｔ－ブチルフェニル）フォスフェートなどのリン化合
物金属塩、および２，２－メチルビス（４，６－ジ－ｔ－ブチルフェニル）ナトリウムな
どを挙げることができる。
【００５５】
　本発明で使用する結晶核剤としては、上記に例示したもののなかでも、特にタルクおよ
び有機カルボン酸金属塩から選択された少なくとも１種が結晶化特性の点から好ましい。
本発明で使用する結晶化促進剤は、１種のみでもよくまた２種以上の併用を行ってもよい
。　
【００５６】
　また、結晶核剤の配合量は、ポリエステル樹脂１００重量部に対して、０．０１～５０
重量部の範囲が好ましく、０．０５～３０重量部の範囲がより好ましく、０．１～１０重
量部の範囲がさらに好ましい。結晶核剤の配合量が、０．０１重量部未満もしくは５０重
量部を越える場合には、ポリエステル樹脂の耐熱性向上効果が小さくなる傾向にある。
【００５７】
　本発明で結晶化促進剤としても機能する可塑剤としては、一般によく知られているもの
を使用することができ、例えばポリエステル系可塑剤、グリセリン系可塑剤、多価カルボ
ン酸エステル系可塑剤、リン酸エステル系可塑剤、ポリアルキレングリコール系可塑剤お
よびエポキシ系可塑剤などをあげることができる。
【００５８】
　ポリエステル系可塑剤の具体例としては、アジピン酸、セバチン酸、テレフタル酸、イ
ソフタル酸、ナフタレンジカルボン酸、ジフェニルジカルボン酸などのジカルボン酸成分
と、プロピレングリコール、１，３－ブタンジオール、１，４－ブタンジオール、１，６
－ヘキサンジオール、エチレングリコール、ジエチレングリコールなどのジオール成分か
らなるポリエステルや、ポリカプロラクトンなどのヒドロキシカルボン酸からなるポリエ
ステルなどを挙げることができる。これらのポリエステルは単官能カルボン酸もしくは単
官能アルコールで末端封鎖されていてもよく、またエポキシ化合物などで末端封鎖されて
いてもよい。
【００５９】
　グリセリン系可塑剤の具体例としては、グリセリンモノアセトモノラウレート、グリセ
リンジアセトモノラウレート、グリセリンモノアセトモノステアレート、グリセリンジア
セトモノオレートおよびグリセリンモノアセトモノモンタネートなどを挙げることができ
る。
【００６０】
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　多価カルボン酸エステル系可塑剤の具体例としては、フタル酸ジメチル、フタル酸ジエ
チル、フタル酸ジブチル、フタル酸ジオクチル、フタル酸ジヘプチル、フタル酸ジベンジ
ル、フタル酸ブチルベンジルなどのフタル酸エステル、トリメリット酸トリブチル、トリ
メリット酸トリオクチル、トリメリット酸トリヘキシルなどのトリメリット酸エステル、
アジピン酸ジイソデシル、アジピン酸ｎ－オクチル－ｎ－デシルアジピン酸エステルなど
のアジピン酸エステル、アセチルクエン酸トリエチル、アセチルクエン酸トリブチルなど
のクエン酸エステル、アゼライン酸ジ－２－エチルヘキシルなどのアゼライン酸エステル
、セバシン酸ジブチル、およびセバシン酸ジ－２－エチルヘキシルなどのセバシン酸エス
テルなどのほか、ビス（メチルジグリコール）サクシネート、ビス（ブチルジグリコール
）サクシネートメチルジグリコールブチルジグリコールサクシネート、エチルジグリコー
ルブチルジグリコールサクシネート、プロピルジグリコールブチルジグリコールサクシネ
ート、ベンジルメチルジグリコールサクシネート、メトキシカルボニルメチルメチルジグ
リコールサクシネート、エトキシカルボニルメチルメチルジグリコールサクシネート、ベ
ンジルブチルジグリコールサクシネート、ビス（メチルジグリコール）アジペート、ビス
（ブチルジグリコール）アジペート、メチルジグリコールブチルジグリコールアジペート
、エチルジグリコールブチルジグリコールアジペート、プロピルジグリコールブチルジグ
リコールアジペート、ベンジルメチルジグリコールアジペート、ベンジルブチルジグリコ
ールアジペート、メトキシカルボニルメチルメチルジグリコールアジペート、メトキシカ
ルボニルメチルブチルジグリコールアジペート、エトキシカルボニルメチルメチルジグリ
コールアジペート、エトキシカルボニルメチルブチルジグリコールアジペート、ジメチル
ジグリコールモノブチルジグリコールサイトレート、ベンジルジメチルジグリコールサイ
トレート、メトキシカルボニルメチルジメチルサイトレート、メトキシカルボニルメチル
ジエチルサイトレート、メトキシカルボニルメチルジブチルサイトレート、エトキシカル
ボニルメチルジメチルサイトレート、エトキシカルボニルメチルジブチルサイトレート、
エトキシカルボニルメチルジオクチルサイトレート、ブトキシカルボニルメチルジメチル
サイトレート、ブトキシカルボニルメチルジエチルサイトレート、ブトキシカルボニルメ
チルジブチルサイトレート、ジメトキシカルボニルメチルモノメチルサイトレート、ジメ
トキシカルボニルメチルモノエチルサイトレート、ジメトキシカルボニルメチルモノブチ
ルサイトレート、ジエトキシカルボニルメチルモノメチルサイトレート、ジエトキシカル
ボニルメチルモノブチルサイトレート、ジエトキシカルボニルメチルモノオクチルサイト
レート、ジブトキシカルボニルメチルモノメチルサイトレート、ジブトキシカルボニルメ
チルモノエチルサイトレート、ジブトキシカルボニルメチルモノブチルサイトレート、エ
トキシカルボニルメチルジメチルジグリコールサイトレート、エトキシカルボニルメチル
ジブチルジグリコールサイトレート、ジエトキシカルボニルメチルモノメチルジグリコー
ルサイトレート、ジエトキシカルボニルメチルモノブチルジグリコールサイトレートなど
が挙げられ、なかでもメチルジグリコールブチルジグリコールサクシネート、ベンジルメ
チルジグリコールサクシネート、ベンジルブチルジグリコールサクシネート、メチルジグ
リコールブチルジグリコールアジペート、ベンジルメチルジグリコールアジペート、ベン
ジルブチルジグリコールアジペート、メトキシカルボニルメチルジブチルサイトレート、
エトキシカルボニルメチルジブチルサイトレート、ブトキシカルボニルメチルジブチルサ
イトレート、ジメトキシカルボニルメチルモノブチルサイトレート、ジエトキシカルボニ
ルメチルモノブチルサイトレート、ジブトキシカルボニルメチルモノブチルサイトレート
を挙げることができる。これらの中でも、メチルジグリコールブチルジグリコールアジペ
ート、ベンジルメチルジグリコールアジペート、ベンジルブチルジグリコールアジペート
、エトキシカルボニルメチルジブチルサイトレートが最も好ましい。
【００６１】
　リン酸エステル系可塑剤の具体例としては、リン酸トリブチル、リン酸トリ－２－エチ
ルヘキシル、リン酸トリオクチル、リン酸トリフェニル、リン酸ジフェニル－２－エチル
ヘキシルおよびリン酸トリクレシルなどを挙げることができる。
【００６２】
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　ポリアルキレングリコール系可塑剤の具体例としては、ポリエチレングリコール、ポリ
プロピレングリコール、ポリ（エチレンオキサイド・プロピレンオキサイド）ブロックお
よび／又はランダム共重合体、ポリテトラメチレングリコール、ビスフェノール類のエチ
レンオキシド付加重合体、ビスフェノール類のプロピレンオキシド付加重合体、ビスフェ
ノール類のテトラヒドロフラン付加重合体などのポリアルキレングリコールあるいはその
末端エポキシ変性化合物、末端エステル変性化合物、および末端エーテル変性化合物など
の末端封鎖化合物などを挙げることができる。
【００６３】
　エポキシ系可塑剤とは、一般にはエポキシステアリン酸アルキルと大豆油とからなるエ
ポキシトリグリセリドなどを指すが、その他にも、主にビスフェノールＡとエピクロロヒ
ドリンを原料とするようなエポキシ樹脂も使用することができる。
【００６４】
　その他の可塑剤の具体例としては、ネオペンチルグリコールジベンゾエート、ジエチレ
ングリコールジベンゾエート、トリエチレングリコールジ－２－エチルブチレートなどの
脂肪族ポリオールの安息香酸エステル、ステアリン酸アミドなどの脂肪酸アミド、オレイ
ン酸ブチルなどの脂肪族カルボン酸エステル、アセチルリシノール酸メチル、アセチルリ
シノール酸ブチルなどのオキシ酸エステル、ペンタエリスリトール、各種ソルビトール、
ポリアクリル酸エステル、シリコーンオイル、およびパラフィン類などを挙げることがで
きる。
【００６５】
　本発明に使用する可塑剤は、１種のみでもよくまた２種以上併用してもよい。
【００６６】
　また、可塑剤の配合量は、ポリエステル１００重量部に対して、０．０１～５０重量部
の範囲が好ましく、０．１～３０重量部の範囲がより好ましく、０．５～１５重量部の範
囲がさらに好ましく、１～１０重量部の範囲が最も好ましい。可塑剤の配合量が、０．１
重量部未満もしくは５０重量部を越える場合には、ポリ乳酸樹脂の耐熱性向上効果が小さ
くなる傾向にある。
【００６７】
　本発明においては、結晶核剤と可塑剤を各々単独で用いてもよいが、両者を併用して用
いることにより、結晶化特性改良効果が著しく増大するため、好ましい。
【００６８】
　本発明においては、ポリエステル樹脂以外の熱可塑性樹脂を配合することが可能である
。ポリエステル樹脂、天然由来の有機充填剤、本発明に規定するエポキシ基含有ビニル系
単位を含む重合体およびポリエステル樹脂以外の熱可塑性樹脂を配合することにより、表
面外観性、成形性、機械特性、耐熱性および靭性などに優れた樹脂組成物およびそれから
なる成形品を得ることができる。
【００６９】
　上記熱可塑性樹脂としては、特に限定されるものではなく、ポリアセタール樹脂、ポリ
アミド樹脂、ポリエチレン樹脂およびポリプロピレン樹脂等のポリオレフィン系樹脂、ポ
リスチレン樹脂、アクリル樹脂、ポリウレタン樹脂、塩素化ポリエチレン樹脂、塩素化ポ
リプロピレン樹脂、芳香族および脂肪族ポリケトン樹脂、フッ素樹脂、ポリフェニレンサ
ルファイド樹脂、ポリエーテルエーテルケトン樹脂、ポリイミド樹脂、熱可塑性澱粉樹脂
、ＡＳ樹脂、ＡＢＳ樹脂、ＡＥＳ樹脂、ＡＣＳ樹脂、ポリ塩化ビニル系樹脂、ポリ塩化ビ
ニリデン樹脂、ビニルエステル系樹脂、ポリウレタン樹脂、ＭＳ樹脂、ポリカーボネート
樹脂、ポリアリレート樹脂、ポリスルホン樹脂、ポリエーテルスルホン樹脂、フェノキシ
樹脂、ポリフェニレンオキサイド樹脂、ポリ－４－メチルペンテン－１、ポリエーテルイ
ミド樹脂、酢酸セルロース樹脂、ポリビニルアルコール樹脂などの熱可塑性樹脂を挙げる
ことができ、中でもポリアセタール樹脂、ポリアミド樹脂から選ばれる少なくとも１種を
配合することが好ましい。これらの樹脂を配合することで、優れた特性を有する成形品を
得ることができる。



(15) JP 4720142 B2 2011.7.13

10

20

30

40

50

【００７０】
　本発明においては、天然由来の有機充填剤以外の充填剤を配合してもよい。天然由来の
有機充填剤以外の充填剤としては、無機充填剤を配合することが好ましい。本発明で使用
する無機充填剤としては、通常熱可塑性樹脂の強化に用いられる繊維状、板状、粒状、粉
末状のものを用いることができる。具体的には、ガラス繊維、炭素繊維、グラファイト繊
維、金属繊維、チタン酸カリウムウイスカー、ホウ酸アルミニウムウイスカー、マグネシ
ウム系ウイスカー、珪素系ウイスカー、ワラステナイト、セピオライト、アスベスト繊維
、スラグ繊維、ゾノライト、エレスタダイト、石膏繊維、シリカ繊維、シリカ・アルミナ
繊維、ジルコニア繊維、窒化硼素繊維、窒化硅素繊維および硼素繊維などの繊維状無機充
填剤、ガラスフレーク、非膨潤性雲母、膨潤性雲母、グラファイト、金属箔、セラミック
ビーズ、タルク、クレイ、マイカ、セリサイト、ゼオライト、ベントナイト、有機変性ベ
ントナイト、有機変性モンモリロナイト、ドロマイト、カオリン、微粉ケイ酸、長石粉、
チタン酸カリウム、シラスバルーン、炭酸カルシウム、炭酸マグネシウム、硫酸バリウム
、酸化カルシウム、酸化アルミニウム、酸化チタン、ケイ酸アルミニウム、酸化ケイ素、
石膏、ノバキュライト、ドーソナイトおよび白土などの板状や粒状の無機充填剤が挙げら
れる。これらの無機充填剤の中では、特にガラス繊維、ワラステナイト、マイカおよびカ
オリンが好ましい。また、繊維状充填剤のアスペクト比は５以上であることが好ましく、
１０以上であることがさらに好ましく、２０以上であることがさらに好ましい。
【００７１】
　上記の無機充填剤は、エチレン／酢酸ビニル共重合体などの熱可塑性樹脂や、エポキシ
樹脂などの熱硬化性樹脂で被覆または集束処理されていてもよく、アミノシランやエポキ
シシランなどのカップリング剤などで処理されていても良い。
【００７２】
　また、無機充填剤の配合量は、ポリエステル樹脂１００重量部に対して、１～１００重
量部が好ましく、５～５０重量部がさらに好ましい。
【００７３】
　本発明においては、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体以外のカルボキシル基反
応性化合物を配合してもよい。本発明で使用するエポキシ基含有ビニル系単位を含む重合
体以外のカルボキシル基反応性化合物としては、ポリマーのカルボキシル基と反応できる
化合物であれば特に制限なく用いることができる。本発明において、かかるカルボキシル
基反応性化合物は、ポリエステル樹脂のカルボキシル基と反応するのみではなく、ポリエ
ステル樹脂や天然由来の有機充填剤の熱分解や加水分解などで生成する酸性低分子化合物
のカルボキシル基とも反応することができる。また、上記カルボキシル基反応性化合物は
、熱分解により酸性低分子化合物が生成する水酸基とも反応できる化合物であることがさ
らに好ましい。
【００７４】
　このようなエポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体以外のカルボキシル基反応性化合
物としては、エポキシ化合物、オキサゾリン化合物、オキサジン化合物、カルボジイミド
化合物から選ばれる少なくとも１種の化合物を使用することが好ましく、なかでもエポキ
シ化合物および／またはカルボジイミド化合物が好ましい。
【００７５】
　エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体以外のカルボキシル基反応性化合物の量は、
ポリエステル樹脂１００重量部に対して、０．０１～２０重量部が好ましく、０．１～１
０重量部がより好ましく、１～８重量部が最も好ましい。
【００７６】
　エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体以外のカルボキシル基反応性化合物の添加時
期は、特に限定されないが、耐熱性を向上するだけでなく、機械特性や耐久性を向上でき
るという点で、ポリエステル樹脂と予め溶融混練した後、天然由来の有機充填剤と混練す
ることが好ましい。
【００７７】
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　本発明においては、発泡剤を使用することが好ましい。発泡剤を使用することにより、
発泡体を得ることができる。
【００７８】
　発泡剤としては、発泡体を得るために使用できるものであれば、いずれでもよく、化学
発泡剤、物理発泡剤などを用いることができ、本発明の発泡体を好適に得ることができ、
発泡倍率、気泡の制御が容易であるという点で、化学発泡剤が好ましい。
【００７９】
　化学発泡剤としては、アゾジカルボンアミド、アゾビスイソブチロジニトリル、アゾジ
カルボン酸バリウムなどのアゾ化合物、４，４’－オキシビスベンゼンスルホニルヒドラ
ジド、ｐ－トルエンスルホニルヒドラジドなどのヒドラジド化合物、ジニトロソペンタメ
チレンテトラミンなどのニトロソ化合物、ヒドラゾジカルボンアミドなどのヒドラゾ化合
物、５－フェニルテトラゾール、５－アミノテトラゾール、アゾビステトラゾール系、ビ
ステトラゾール系などのテトラゾール化合物、ヒドラゾジカルボン酸エステル、アゾジカ
ルボン酸エステル、クエン酸エステルなどのエステル化合物、イソシアネート化合物、重
炭酸ソーダ、炭酸ソーダなどを挙げることができ、容易に使用できるという点から、アゾ
ジカルボンアミド、アゾビスイソブチロジニトリル、アゾジカルボン酸バリウムなどのア
ゾ化合物、５－フェニルテトラゾール、５－アミノテトラゾール、アゾビステトラゾール
系、ビステトラゾール系などのテトラゾール化合物、イソシアネート化合物が好ましく、
アゾジカルボンアミド、アゾビスイソブチロジニトリル、アゾジカルボン酸バリウムなど
のアゾ化合物がより好ましく、アゾジカルボンアミドがさらに好ましい。
【００８０】
　物理発泡剤としては、エタン、ブタン、ペンタン、ヘキサン、ヘプタン、エチレン、プ
ロピレン、石油エーテル、塩化メチル、モノクロルトリフルオロメタン、ジクロルジフル
オロメタン、ジクロルテトラフルオロエタン、水、空気、炭酸ガス、窒素ガスなどを挙げ
ることができ、容易に使用できるという点から、ブタン、ペンタン、ヘキサン、水、空気
、炭酸ガス、窒素ガスが好ましく、水、空気、炭酸ガス、窒素ガスがより好ましく、水、
空気、炭酸ガスがさらに好ましい。また、炭酸ガス、窒素ガスなどの超臨界流体として使
用可能な物質を超臨界流体状態で発泡剤として使用することにより、強度が低下しない発
泡体を得ることができるため好ましい。
【００８１】
　上記発泡剤の添加量は、所望の発泡倍率とするための有効量であればよく、種類によっ
て若干異なるが、ポリエステル樹脂１００重量部に対して、０．０１～１８重量部である
ことが好ましく、０．１～１５重量部であることがより好ましく、０．５～１０重量部で
あることがさらに好ましい。少なすぎると発泡剤の効果が十分でなく、多すぎると表面外
観を損なう傾向がある。
【００８２】
　本発明においては、発泡挙動を安定させ、良好な発泡倍率、発泡体密度、気泡サイズを
有する発泡体を得るために発泡助剤として、酸化亜鉛、酸化カルシウム、酸化アルミニウ
ムなどの金属酸化物、ステアリン酸亜鉛、ステアリン酸カルシウム、ステアリン酸マグネ
シウム、ステアリン酸アルミニウムモンタン酸カルシウム、モンタン酸マグネシウム、モ
ンタン酸アルミニウムなどの脂肪族塩、パラフィン、アルミナ、タルク、炭酸カルシウム
、マイカ、シリカ、カオリンなどを配合することが好ましい。
【００８３】
　発泡助剤の添加量は、ポリエステル樹脂１００重量部に対して、０．０１～１０重量部
であることが好ましく、０．０５～５重量部であることがより好ましく、０．１～１重量
部であることがさらに好ましい。０．０１重量部未満では、発泡助剤の添加効果が十分で
なく、１０重量部を越えると表面外観を損なう傾向がある
　本発明においては、本発明の効果を損なわない範囲で、難燃剤（臭素系難燃剤、リン系
難燃剤、シリコーン系難燃剤、窒素化合物系難燃剤、アンチモン化合物、その他無機系難
燃剤など）、摺動性改良剤（グラファイト、フッ素樹脂など）、抗菌剤、安定剤、離型剤
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、顔料および染料を含む着色剤、滑剤、帯電防止剤、耐候剤などの樹脂組成物に通常添加
される他の成分を１種以上添加することができる。
【００８４】
　本発明においては、ポリエステル樹脂がポリ乳酸樹脂である場合には、樹脂組成物中の
ポリ乳酸樹脂に由来する降温結晶化温度（Ｔｃ）は、８０℃以上であることが好ましく、
より好ましくは８５℃以上、さらに好ましくは１００℃以上、特に好ましくは１１０℃以
上である。Ｔｃの上限は特に制限されるものではなく、高いほど優れた結晶化特性を有す
るものとなるため、ポリ乳酸樹脂の融点未満であればよい。ここで、Ｔｃとは、ＤＳＣに
より降温速度２０℃／分で測定した樹脂組成物中のポリ乳酸樹脂に由来する降温時の結晶
化温度であり、融点とは後述するＴｍである。このようなＴｃを有する樹脂組成物は、好
ましい態様を有するポリ乳酸樹脂や天然由来の有機充填剤を用いること、もしくはさらに
多価カルボン酸エステル系可塑剤を用いることにより得ることができるが、より好ましく
は、好ましい態様を有するポリ乳酸樹脂および天然由来の有機充填剤を用いることにより
得ることができる。
【００８５】
　本発明において、ポリエステル樹脂がポリ乳酸樹脂である場合には、樹脂組成物中のポ
リ乳酸樹脂に由来する昇温結晶化温度（Ｔｃｃ）は、特に限定されないが、好ましくは１
２０℃以下、より好ましくは１００℃以下、さらに好ましくは８０℃以下である。ここで
、Ｔｃｃとは、ＤＳＣにより昇温速度２０℃／分で測定した樹脂組成物中のポリ乳酸樹脂
に由来する昇温時の結晶化温度であり、本発明では、完全に溶融させた後、ドライアイス
で急冷したサンプルを用いて求めた値である。このようなＴｃｃを有する樹脂組成物は、
好ましい態様を有するポリ乳酸樹脂や天然由来の有機充填剤を用いること、もしくはさら
に多価カルボン酸エステル系可塑剤を用いることにより得ることができるが、より好まし
くは、好ましい態様を有するポリ乳酸樹脂および多価カルボン酸エステル系可塑剤を用い
ることにより得ることができる。
【００８６】
　本発明においては、ポリエステル樹脂がポリ乳酸樹脂である場合には、ＴｃとＴｃｃの
関係が、Ｔｃ－Ｔｃｃ≧２０℃を満たすものであることが好ましく、Ｔｃ－Ｔｃｃ≧２５
℃であることがより好ましく、Ｔｃ－Ｔｃｃ≧３０℃であることがさらに好ましく、Ｔｃ
－Ｔｃｃ≧４０℃であることが最も好ましい。このような特性を有する樹脂組成物は、好
ましい態様を有するポリ乳酸樹脂や天然由来の有機充填剤を用いること、もしくはさらに
多価カルボン酸エステル系可塑剤を用いることにより得ることができる。
【００８７】
　本発明においては、ポリエステル樹脂がポリ乳酸樹脂である場合には、樹脂組成物中の
ポリ乳酸樹脂に由来する融点（Ｔｍ）とＴｃの関係として、Ｔｍ－Ｔｃが、３０～６５℃
の範囲にあることが好ましく、３５～６０℃の範囲にあることがより好ましく、４０～５
５℃の範囲にあることがさらに好ましい。ここで、ＴｍはＤＳＣにより昇温速度２０℃／
分で測定した樹脂組成物中のポリ乳酸樹脂に由来する融点である。このような特性を有す
る樹脂組成物は、好ましい態様を有するポリ乳酸樹脂もしくは天然由来の有機充填剤を用
いることにより得ることができる。
【００８８】
　本発明においては、ポリエステル樹脂がポリ乳酸樹脂である場合には、ＴｍとＴｃｃの
関係として、Ｔｍ－Ｔｃｃが、７５～１０５℃の範囲にあることが好ましく、８０～１０
０℃の範囲にあることがより好ましく、８５～９５℃の範囲にあることがさらに好ましい
。このような特性を有する樹脂組成物は、好ましい態様を有するポリ乳酸樹脂を用いるこ
と、もしくはさらに多価カルボン酸エステル系可塑剤を用いることにより得ることができ
る。
【００８９】
　本発明において、樹脂組成物中の原料として用いるポリエステル樹脂および前記エポキ
シ基含有ビニル系単位を含む重合体との反応により得られるポリエステル樹脂の重量平均
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分子量は、特に限定されないが、２万以上であることが好ましく、１０万以上であること
がより好ましく、３０万以上であることがさらに好ましく、４０万以上であることが最も
好ましい。上限は特に限定されないが、成形加工性の点で、１００万以下であればよい。
また、樹脂組成物中のポリエステル樹脂の重量平均分子量は、本発明のエポキシ基含有ビ
ニル系単位を有する重合体を用いる場合には反応することにより、原料として用いるポリ
エステル樹脂の重量平均分子量に比較して増大する。樹脂組成物中のポリエステル樹脂の
重量平均分子量は、原料のポリエステル樹脂の重量平均分子量に対して、１．１倍以上で
あることが好ましく、１．５倍以上であることがより好ましく、２倍以上であることがさ
らに好ましく、２．５倍以上であることが最も好ましい。上限は特に限定されないが、成
形加工性の点で、６倍以下であればよい。なお、樹脂組成物中のポリエステル樹脂の重量
平均分子量は、ポリエステル樹脂とエポキシ基含有ビニル系単位を有する重合体が反応し
たものとして樹脂組成物をそのまま測定して求めることができるが、用いる原料およびそ
れらの組成に応じて、前処理として抽出などの単離操作を行い、赤外線分光法（ＩＲ）も
しくは核磁気共鳴分光法（ＮＭＲ）などにより、ポリエステル樹脂であることを確認した
ものを測定することが好ましい。
【００９０】
　本発明の樹脂組成物の製造方法は、本発明で規定する要件を満たす限り特に限定される
ものではないが、例えば、ポリエステル樹脂、天然由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビ
ニル系単位を含む重合体および必要に応じてその他の添加剤を予めブレンドした後、融点
以上において、単軸またはニ軸押出機で、均一に溶融混練する方法や、溶液中で混合した
後に溶媒を除く方法などが好ましく用いられる。
【００９１】
　本発明の樹脂組成物を製造する際の、溶融混練温度は、１７０～３００℃が好ましく、
１７５℃～２５０℃がより好ましく、１８０～２４０℃がさらに好ましく、１８５～２２
０℃が最も好ましい。
【００９２】
　本発明の樹脂組成物は、独特の特性を持つ組成物であり、射出成形や押出成形などの方
法によって、各種成形品に加工し利用することができる。射出成形する場合の金型温度と
しては、結晶化の観点から、３０℃以上が好ましく、６０℃以上がさらに好ましく、７０
℃以上がさらに好ましく、試験片の変形の観点から、１４０℃以下が好ましく、１２０℃
以下がさらに好ましく、１１０℃以下がさらに好ましい。
【００９３】
　本発明の樹脂組成物は、独特の特性を持つ組成物であり、各種成形法により、成形品と
することができる。成形法としては例えば、押出成形、射出成形、プレス成形、ブロー成
形などが好ましく、なかでも射出成形、押出成形がより好ましく、押出成形がさらに好ま
しい。押出成形によって、押出成形品に加工することにより特に有用に利用することがで
きる。
【００９４】
　また、本発明の樹脂組成物からなる成形品としては、射出成形品、押出成形品、および
ブロー成形品などが挙げられ、シート、フイルム、繊維などとしても利用することができ
る。
【００９５】
　また、これらの成形品は、電気・電子部品（各種ハウジング、歯車、ギアなど）、建築
部材、土木部材、農業資材、自動車部品（内装・外装部品など）および日用品など各種用
途に利用することができる。
【００９６】
　具体的には、ノートパソコンハウジングおよび内部部品、ＣＲＴディスプレーハウジン
グおよび内部部品、プリンターハウジングおよび内部部品、携帯電話、モバイルパソコン
、ハンドヘルド型モバイルなどの携帯端末ハウジングおよび内部部品、記録媒体（ＣＤ、
ＤＶＤ、ＰＤ、ＦＤＤなど）ドライブのハウジングおよび内部部品、コピー機のハウジン
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グおよび内部部品、ファクシミリのハウジングおよび内部部品、パラボラアンテナなどに
代表される電気・電子部品を挙げることができる。更に、ＶＴＲ部品、テレビ部品、アイ
ロン、ヘアードライヤー、炊飯器部品、電子レンジ部品、音響部品、ビデオカメラ、オー
ディオ・レーザーディスク（登録商標）・コンパクトディスクなどの音声機器部品、照明
部品、冷蔵庫部品、エアコン部品、タイプライター部品、ワードプロセッサー部品、など
に代表される家庭・事務電気製品部品を挙げることができる。また電子楽器、家庭用ゲー
ム機、携帯型ゲーム機などのハウジングや内部部品、各種ギヤー、各種ケース、センサー
、ＬＥＰランプ、コネクター、ソケット、抵抗器、リレーケース、モーターケース、スイ
ッチ、コンデンサー、バリコンケース、光ピックアップ、発振子、各種端子板、変成器、
プラグ、プリント配線板、チューナー、スピーカー、マイクロフォン、ヘッドホン、小型
モーター、磁気ヘッドベース、パワーモジュール、半導体、液晶、ＦＤＤキャリッジ、Ｆ
ＤＤシャーシ、モーターブラッシュホルダー、トランス部材、コイルボビンなどの電気・
電子部品、サッシ戸車、ブラインドカーテンパーツ、配管ジョイント、カーテンライナー
、ブラインド部品、ガスメーター部品、水道メーター部品、湯沸かし器部品、ルーフパネ
ル、断熱壁、アジャスター、プラ束、天井釣り具、階段、ドアー、床などの建築部材、釣
り糸、漁網、海藻養殖網、釣り餌袋などの水産関連部材、植生ネット、植生マット、防草
袋、防草ネット、養生シート、法面保護シート、飛灰押さえシート、ドレーンシート、保
水シート、汚泥・ヘドロ脱水袋、コンクリート型枠などの土木関連部材、エアフローメー
ター、エアポンプ、サーモスタットハウジング、エンジンマウント、イグニッションホビ
ン、イグニッションケース、クラッチボビン、センサーハウジング、アイドルスピードコ
ントロールバルブ、バキュームスイッチングバルブ、ＥＣＵハウジング、バキュームポン
プケース、インヒビタースイッチ、回転センサー、加速度センサー、ディストリビュータ
ーキャップ、コイルベース、ＡＢＳ用アクチュエーターケース、ラジエータタンクのトッ
プ及びボトム、クーリングファン、ファンシュラウド、エンジンカバー、シリンダーヘッ
ドカバー、オイルキャップ、オイルパン、オイルフィルター、フューエルキャップ、フュ
ーエルストレーナー、ディストリビューターキャップ、ベーパーキャニスターハウジング
、エアクリーナーハウジング、タイミングベルトカバー、ブレーキブースター部品、各種
ケース、各種チューブ、各種タンク、各種ホース、各種クリップ、各種バルブ、各種パイ
プなどの自動車用アンダーフード部品、トルクコントロールレバー、安全ベルト部品、レ
ジスターブレード、ウオッシャーレバー、ウインドレギュレーターハンドル、ウインドレ
ギュレーターハンドルのノブ、パッシングライトレバー、サンバイザーブラケット、各種
モーターハウジング、スペアタイヤカバー、ドアトリムなどの自動車用内装部品、ルーフ
レール、フェンダー、ガーニッシュ、バンパー、ドアミラーステー、スポイラー、フード
ルーバー、ホイールカバー、ホイールキャップ、グリルエプロンカバーフレーム、ランプ
リフレクター、ランプベゼル、ドアハンドルなどの自動車用外装部品、ワイヤーハーネス
コネクター、ＳＭＪコネクター、ＰＣＢコネクター、ドアグロメットコネクターなど各種
自動車用コネクター、歯車、ねじ、バネ、軸受、レバー、キーステム、カム、ラチェット
、ローラー、給水部品、玩具部品、ファン、テグス、パイプ、洗浄用治具、モーター部品
、顕微鏡、双眼鏡、カメラ、時計などの機械部品、マルチフィルム、トンネル用フィルム
、防鳥シート、植生保護用不織布、育苗用ポット、植生杭、種紐テープ、発芽シート、ハ
ウス内張シート、農業用塩ビフィルムの止め具、緩効性肥料、防根シート、園芸ネット、
防虫ネット、幼齢木ネット、プリントラミネート、肥料袋、試料袋、土嚢、獣害防止ネッ
ト、誘因紐、防風網などの農業部材、紙おむつ、生理用品包材、綿棒、おしぼり、便座ふ
きなどの衛生用品、医療用不織布（縫合部補強材、癒着防止膜、人工器官補修材）、創傷
被服材、キズテープ包帯、貼符材基布、手術用縫合糸、骨折補強材、医療用フィルムなど
の医療用品、カレンダー、文具、衣料、食品等の包装用フィルム、トレイ、ブリスター、
ナイフ、フォーク、スプーン、チューブ、プラスチック缶、パウチ、コンテナー、タンク
、カゴなどの容器・食器類、ホットフィル容器類、電子レンジ調理用容器類化粧品容器、
ラップ、発泡緩衝剤、紙ラミ、シャンプーボトル、飲料用ボトル、カップ、キャンディ包
装、シュリンクラベル、蓋材料、窓付き封筒、果物かご、手切れテープ、イージーピール
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包装、卵パック、ＨＤＤ用包装、コンポスト袋、記録メディア包装、ショッピングバック
、電気・電子部品等のラッピングフィルムなどの容器・包装、天然繊維複合、ポロシャツ
、Ｔシャツ、インナー、ユニホーム、セーター、靴下、ネクタイなどの各種衣料、カーテ
ン、イス貼り地、カーペット、テーブルクロス、布団地、壁紙、ふろしきなどのインテリ
ア用品、キャリアーテープ、プリントラミ、感熱孔版印刷用フィルム、離型フィルム、多
孔性フィルム、コンテナバッグ、クレジットカード、キャッシュカード、ＩＤカード、Ｉ
Ｃカード、紙、皮革、不織布等のホットメルトバインダー、磁性体、硫化亜鉛、電極材料
等粉体のバインダー、光学素子、導電性エンボステープ、ＩＣトレー、ゴルフティー、ゴ
ミ袋、レジ袋、各種ネット、歯ブラシ、文房具、水切りネット、ボディタオル、ハンドタ
オル、お茶パック、排水溝フィルター、クリアファイル、コート剤、接着剤、カバン、イ
ス、テーブル、クーラーボックス、クマデ、ホースリール、プランター、ホースノズル、
食卓、机の表面、家具パネル、台所キャビネット、ペンキャップ、ガスライターなどとし
て有用である
　本発明の押出成形品は、一般的な熱可塑性樹脂の押出成形方法を用いることにより得る
ことができる。例えば、上記樹脂組成物を押出機で溶融混練し、板状、棒状、パイプ状な
ど各種形状の押出成形品とするための成形ダイをそれぞれ用いて押出し、水冷もしくは空
冷するなどして冷却固化させることにより所望の形状の押出成形品を得ることができる。
【００９７】
　押出機としては、単軸押出機、二軸押出機、多軸押出機、または、それらを組み合わせ
た二軸・単軸複合型押出機のような複合型押出機のいずれも用いることができるが、運転
時の操作性が容易であるという点から、単軸押出機、二軸押出機が好ましい。
【００９８】
　本発明において、押出機のスクリューの長さ（Ｌ）とスクリューの口径（Ｄ）の比（Ｌ
／Ｄ）は、特に制限されないが、天然由来の有機充填剤の分散性の点から、２０～８０が
好ましく、２２～７０が好ましく、２５～６０がさらに好ましい。
【００９９】
　本発明において、押出機のスクリュー回転数は、特に制限されないが、せん断発熱によ
る樹脂温度の上昇を抑制できるという点から、１０～５００ｒｐｍであることが好ましく
、２０～３５０ｒｐｍがより好ましく、３０～２５０ｒｐｍがさらに好ましく、４０～２
００ｒｐｍが特に好ましい。
【０１００】
　本発明において、押出成形温度は、１２０～３００℃が好ましく、１４０～２８０℃が
より好ましく、１５０～２５０℃がさらに好ましく、１６０～２２０℃が最も好ましい。
ここで、押出成形温度とは、押出機のシリンダー設定温度のことをいい、シリンダー内壁
近傍の樹脂温度が、１５０～２８０℃、好ましくは１６０～２５０℃、より好ましくは１
７０～２１０℃となるように設定するものである。押出成形温度が、１２０℃未満の場合
は樹脂が完全に溶融しないため成形品を得られにくくなる傾向にあり、３００℃を越える
と成形品の焼けが激しく、かつ、ポリエステル樹脂が熱分解するために、所望の成形品を
得られにくくなる傾向にある。
【０１０１】
　本発明においては、安定した良好な色調を有する押出成形品が得られるという点から、
窒素などの不活性ガスを導入して溶融混練することが好ましい。
【０１０２】
　本発明においては、押出機に原料を供給する方法としては、それぞれの原料を個別に直
接供給する方法、全ての原料を予め混合した後に一括して供給する方法、ヘンシェルミキ
サーなどの高速ミキサーを用いて原料を豆粒大のアグロメートとした後に供給する方法、
押出機などでペレット化した後に供給する方法などのいずれも用いることができるが、操
作性および天然由来の有機充填剤の分散性の点から、それぞれの原料を個別に直接供給す
る方法、全ての原料を予め混合した後に一括して供給する方法が好ましい。また、原料の
供給は、押出安定性の点から、重量フィーダーを用いて供給することが好ましい。
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【０１０３】
　本発明においては、全ての原料を予め混合した後に一括して供給する方法を用いる場合
には、押出機を安定して運転でき、かつ、天然由来の有機充填剤の分散性を向上すること
ができるという点から、予備混合として、Ｖブレンダー、リボンブレンダー、タンブラー
ブレンダー、スクリューブレンダー、ヘンシェルミキサーなどの混合機を用いてブレンド
することが好ましい。なお、この方法を用いる場合には、原料が粒状でも粉末状でもいず
れでもよいが、混合性の点から、粉末状であることが好ましい。
【０１０４】
　本発明の押出成形品は、ボード状、シート状、フィルム状、板状、棒状、柱状、箱状、
塊状、チューブ状、繊維状、複雑な形状を有するものなど各種形状のものとして有用であ
る。
【０１０５】
　本発明の押出成形品が、ボード状もしくは板状である場合には、その厚みは１～２００
ｍｍであることが好ましく、２～５０ｍｍがより好ましく、５～３０ｍｍがさらに好まし
い。１ｍｍ未満であるともろいため割れやすくなる傾向にあり、２００ｍｍを越えると冷
却する時間が長くなり生産性が低下する傾向にある。
【０１０６】
　本発明の押出成形品が棒状である場合には、その断面の最大長は１～２００ｍｍである
ことが好ましく、２～１００ｍｍがより好ましく、３～５０ｍｍがさらに好ましく、５～
３０ｍｍが特に好ましい。１ｍｍ未満であるともろいため折れやすくなる傾向にあり、２
００ｍｍを越えると冷却する時間が長くなり生産性が低下する傾向にある。
【０１０７】
　本発明の押出成形品としては、例えば、コンクリート型枠、足場板、矢板、杭などの土
木資材、柱、土台、梁、巾木、床材、天井材、障子、襖、窓枠、戸、デッキ材などの建材
、たんす、机、いす、各種棚などの家具部材、パレット、コンテナー、木箱、樽などの輸
送・梱包資材、パチンコ台のゲージ盤および枠材などのパチンコ台部品、麻雀台、ビリヤ
ード台などの遊技機用資材、ドアトリム、トランクカバー、スペアタイヤカバー、天井材
、床材、内板、シート材、ドアパネル、ドアボード、各種パネルなどの内装およびルーフ
レール、フェンダー、バンパー、スポイラー、ドアパネル、センターピラーなど外装部品
などの自動車部品、各種ハウジングなどの電気・電子部品、スポーツ用資材、床材、外板
、内装材などの船舶・車輌用資材、農業資材、枕木、楽器、食器、棺などに好適に使用で
きる。中でも、自然環境保護の点から、土木資材、建材、建具、家具、輸送・梱包資材、
遊技機用資材、自動車部品、電気・電子部品などに使用することがより好ましく、コンク
リート型枠、デッキ材、窓枠、パレット、パチンコ台のゲージ盤および枠材などのパチン
コ台部品、ドアトリム、トランクカバー、スペアタイヤカバー、楽器などに使用すること
がさらに好ましい。
【０１０８】
　本発明の発泡体の製造方法としては、溶融発泡法、固相発泡法、注型発泡のいずれの製
造方法を用いてもよいが、容易に実施できるという点から、溶融発泡法が好ましい。具体
的には、ポリエステル樹脂、天然由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビニル系単位を含む
重合体および発泡剤を溶融混練して発泡体とするものである。
【０１０９】
　溶融混練する条件としては、常圧下でも加圧下でもよいが、好ましくは、加圧下で溶融
混練した後、大気圧下に押出しまたは金型内に射出して発泡体とするものである。
【０１１０】
　本発明において、溶融混練する方法は特に制限されないが、例えば、ポリエステル樹脂
、天然由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体、発泡剤および必要
に応じてその他の添加剤を予めブレンドした後、ポリエステル樹脂の融点以上において、
単軸押出機、二軸押出機、単軸・二軸複合型押出機、多軸押出機、単軸および／または二
軸を２台連結したタンデム型押出機などの押出機を用いて均一に溶融混練して押出し発泡
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体とする発泡押出成形方法、射出成形機で直接溶融混練して発泡体とする発泡射出成形方
法、押出機を用いて均一にポリ乳酸樹脂、天然由来の有機充填剤、エステル系可塑剤を溶
融混練し樹脂組成物を得た後、発泡剤とブレンドしプレス機もしくは射出成形機を用いて
発泡体とする方法などのいずれも好ましく用いることができる。なお、原料として微細な
粉末を使用する場合には、その他の添加物とは独立してホッパーに供給する方法や微細な
粉末を圧縮した後に添加する方法などが好ましい。また、発泡剤は、単独で配合してもよ
く、発泡剤のマスターバッチを予め作成した後に配合してもよい。
【０１１１】
　本発明においては、押出機もしくは射出成形機の設定温度は、１００～３００℃が好ま
しく、１２０～２８０℃がより好ましく、１４０～２５０℃がさらに好ましく、１６０～
２２０℃が最も好ましい。設定温度とはシリンダー設定温度のことをいう。上記設定温度
は、樹脂温度、好ましくはシリンダー内壁近傍の樹脂温度が１６０～２８０℃、好ましく
は１７０～２５０℃、さらに好ましくは１７５～２１０℃となるように設定するものであ
る。
【０１１２】
　本発明において、押出機もしくは射出成形機のスクリュー回転数は、特に制限されない
が、せん断発熱による樹脂温度の上昇を抑制できるという点から、１０～５００ｒｐｍで
あることが好ましく、３０～３５０ｒｐｍがより好ましく、５０～２５０ｒｐｍがさらに
好ましく、７０～２００ｒｐｍが特に好ましい。
【０１１３】
　本発明において、押出機のスクリューの長さ（Ｌ）とスクリューの口径（Ｄ）の比（Ｌ
／Ｄ）は、特に制限されないが、天然由来の有機充填剤の分散性の点から、２０～８０が
好ましく、２５～７０が好ましく、３０～６０がさらに好ましく、３５～５０が特に好ま
しい。
【０１１４】
　本発明において、発泡射出成形する場合の金型温度としては、結晶化の点から、３０℃
以上が好ましく、６０℃以上がさらに好ましく、７０℃以上がさらに好ましく、試験片の
変形の観点から、１４０℃以下が好ましく、１２０℃以下がさらに好ましく、１１０℃以
下がさらに好ましい。
【０１１５】
　本発明においては、安定した良好な色調を有する発泡体が得られるという点から、窒素
などの不活性ガスを導入することが好ましい。
【０１１６】
　本発明においては、押出機もしくは射出成形機に原料を供給する方法としては、それぞ
れの原料を個別に直接供給する方法、全ての原料を予め混合した後に一括して供給する方
法、ヘンシェルミキサーなどの高速ミキサーを用いて原料を豆粒大のアグロメートとした
後に供給する方法、押出機などでペレット化した後に供給する方法などのいずれも用いる
ことができるが、操作性および天然由来の有機充填剤の分散性の点から、それぞれの原料
を個別に直接供給する方法、全ての原料を予め混合した後に一括して供給する方法が好ま
しい。また、原料の供給は、押出安定性の点から、重量フィーダーを用いて供給すること
が好ましい。
【０１１７】
　本発明においては、全ての原料を予め混合した後に一括して供給する方法を用いる場合
には、押出機もしくは射出成型機を安定して運転でき、かつ、天然由来の有機充填剤の分
散性を向上することができるという点から、予備混合として、Ｖブレンダー、リボンブレ
ンダー、タンブラーブレンダー、スクリューブレンダー、ヘンシェルミキサーなどの混合
機を用いてブレンドすることが好ましい。なお、この方法を用いる場合には、原料が粒状
でも粉末状でもいずれでもよいが、混合性の点から、粉末状であることが好ましい。
【０１１８】
　本発明の発泡体は、発泡倍率が１．０２～１５倍であることが軽量性の点から好ましい
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。ここで、発泡倍率は、原料樹脂組成物密度／発泡体密度から求めることができる。また
、発泡倍率は、耐熱性の点から、１．１～１２倍が好ましく、１．２～１０倍がより好ま
しく、１．３～８倍がさらに好ましく、１．４～５倍が最も好ましい。発泡倍率が１．０
２倍未満であると、軽量性が十分でなく、１５倍を越えると耐熱性が低下するのみでなく
、安定した品質のものが得られにくくなるため好ましくない。上記発泡倍率を有する発泡
体は、好ましい発泡剤を、好ましい添加量で用い、好ましい製造方法を利用することによ
り得ることができる。なお、発泡倍率は主として発泡剤の量に依存し、発泡剤の使用量が
多くなると発泡倍率が高くなる傾向にあり、一方、天然由来の有機充填剤や無機充填剤な
どの充填剤の量を多くすると発泡倍率が小さくなる傾向にある。ここで、原料樹脂組成物
密度とは、原料樹脂組成物の未発泡状態での密度のことであり、用いた原料が既知であれ
ば、用いた原料の組成比に応じて計算して求めることができる。また、用いた原料がわか
らない場合でも、原料樹脂組成物発泡体を溶融状態とした後、気泡を除去して未発泡体と
して固化したものから求めることができる。
【０１１９】
　本発明においては、発泡体密度から軽量性を判定することができる。発泡体密度は、特
に制限されないが、０．０５～１．２５ｇ／ｃｍ３が好ましく、０．０５～１．００ｇ／
ｃｍ３がより好ましく、０．０５～０．８０ｇ／ｃｍ３が最も好ましい。発泡体密度が０
．０５ｇ／ｃｍ３未満であると、外観不良や強度低下を招き、１．２５ｇ／ｃｍ３を越え
ると、軽量化の効果が小さいため好ましくない。上記発泡体密度を有する発泡体は、好ま
しい発泡剤を、好ましい添加量で用い、好ましい製造方法を利用することにより得ること
ができる。発泡体密度は、その発泡体の重量と水没法により求める体積を用いて、発泡体
の重量（ｇ）／発泡体の体積（ｃｍ３）から求めることができる。
【０１２０】
　本発明の発泡体は、ボード状、シート状、フィルム状、板状、棒状、柱状、箱状、塊状
、チューブ状、繊維状、網状、粒子状、複雑な形状を有するものなど各種形状のものとし
て有用である。
【０１２１】
　本発明の発泡体がボード状である場合には、その厚みは１～３０ｍｍであることが好ま
しく、２～２５ｍｍがより好ましく、５～２０ｍｍがさらに好ましい。厚みが１ｍｍ未満
であると気泡の数が少なくなるため軽量性が十分でなく、厚みが３０ｍｍを越えると発泡
倍率や気泡サイズの制御が難しくなり、均一な厚みを有する良好な製品が得られにくくな
るため好ましくない。
【０１２２】
　本発明の発泡体は、自動車部品（内装・外装部品など）、電気・電子部品（各種ハウジ
ング、歯車、ギアなど）、建材、土木資材、家具部材、農業資材、遊技機用資材、食器、
スポーツ資材、楽器および日用品など各種用途に利用することができる。
【０１２３】
　具体的には、自動車部品としては、エアフローメーター、エアポンプ、サーモスタット
ハウジング、エンジンマウント、イグニッションホビン、イグニッションケース、クラッ
チボビン、センサーハウジング、アイドルスピードコントロールバルブ、バキュームスイ
ッチングバルブ、ＥＣＵハウジング、バキュームポンプケース、インヒビタースイッチ、
回転センサー、加速度センサー、ディストリビューターキャップ、コイルベース、ＡＢＳ
用アクチュエーターケース、ラジエータタンクのトップ及びボトム、クーリングファン、
ファンシュラウド、エンジンカバー、シリンダーヘッドカバー、オイルキャップ、オイル
パン、オイルフィルター、フューエルキャップ、フューエルストレーナー、ディストリビ
ューターキャップ、ベーパーキャニスターハウジング、エアクリーナーハウジング、タイ
ミングベルトカバー、ブレーキブースター部品、各種ケース、各種チューブ、各種タンク
、各種ホース、各種クリップ、各種バルブ、各種パイプなどの自動車用アンダーフード部
品、トルクコントロールレバー、安全ベルト部品、レジスターブレード、ウオッシャーレ
バー、ウインドレギュレーターハンドル、ウインドレギュレーターハンドルのノブ、パッ
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シングライトレバー、サンバイザーブラケット、ドアトリム、ドアーポケット、コラムカ
バー、カウルサイド、フットレストデッキトリム、フロントピラー、センターピラー、フ
ロントスカッフ、リヤースカッフ、ドアースカッフ、フロントアウトサイド、リヤーアウ
トサイド、シートサイド、ルーフサイド、ストライカー、エアコンケース、カセットデッ
キケース、各種モーターハウジングなどの自動車用内装部品、ルーフレール、フェンダー
、ガーニッシュ、バンパー、ドアミラーステー、スポイラー、フードルーバー、ホイール
カバー、ホイールキャップ、グリルエプロンカバーフレーム、ランプリフレクター、ラン
プベゼル、ドアハンドルなどの自動車用外装部品、ワイヤーハーネスコネクター、ＳＭＪ
コネクター、ＰＣＢコネクター、ドアグロメットコネクターなど各種自動車用コネクター
が挙げられる。電気・電子部品としては、ノートパソコンハウジングおよび内部部品、Ｃ
ＲＴディスプレーハウジングおよび内部部品、プリンターハウジングおよび内部部品、携
帯電話、モバイルパソコン、ハンドヘルド型モバイルなどの携帯端末ハウジングおよび内
部部品、記録媒体（ＣＤ、ＤＶＤ、ＰＤ、ＦＤＤなど）ドライブのハウジングおよび内部
部品、コピー機のハウジングおよび内部部品、ファクシミリのハウジングおよび内部部品
、パラボラアンテナなどに代表される電気・電子部品を挙げることができる。更に、ＶＴ
Ｒ部品、テレビ部品、アイロン、ヘアードライヤー、炊飯器部品、電子レンジ部品、音響
部品、ビデオカメラ、オーディオ・レーザーディスク（登録商標）・コンパクトディスク
などの音声機器部品、照明部品、冷蔵庫部品、エアコン部品、タイプライター部品、ワー
ドプロセッサー部品、などに代表される家庭・事務電気製品部品、電子楽器、家庭用ゲー
ム機、携帯型ゲーム機などのハウジングや内部部品、各種ギヤー、各種ケース、センサー
、コネクター、ソケット、抵抗器、リレーケース、モーターケース、スイッチ、コンデン
サー、バリコンケース、発振子、各種端子板、変成器、プラグ、プリント配線板、チュー
ナー、スピーカー、マイクロフォン、ヘッドホン、小型モーター、磁気ヘッドベース、パ
ワーモジュール、半導体、液晶、ＦＤＤキャリッジ、ＦＤＤシャーシ、モーターブラッシ
ュホルダー、トランス部材、コイルボビンなどが挙げられる。建材としては、サッシ戸車
、ブラインドカーテンパーツ、配管ジョイント、カーテンライナー、ブラインド部品、ガ
スメーター部品、水道メーター部品、湯沸かし器部品、ルーフパネル、断熱壁、アジャス
ター、プラ束、天井吊り具、階段、ドアー、床材、天井材、柱、土台、梁、巾木、窓枠、
戸、デッキ材などが挙げられる。土木資材としては、植生ネット、植生マット、防草袋、
防草ネット、養生シート、法面保護シート、飛灰押さえシート、ドレーンシート、保水シ
ート、汚泥・ヘドロ脱水袋、コンクリート型枠、足場板、矢板、杭などが挙げられる。家
具部材としては、たんす、机、いす、各種棚などが挙げられる。遊技機用資材としては、
パチンコ台ゲージ盤および枠材などのパチンコ部品、麻雀台およびビリヤード台などの部
品などが挙げられる。その他には、釣り糸、漁網、海藻養殖網、釣り餌袋、疑似餌、うき
などの水産関連資材、歯車、ねじ、バネ、軸受、レバー、キーステム、カム、ラチェット
、ローラー、給水部品、玩具部品、ファン、パイプ、洗浄用治具、モーター部品、顕微鏡
、双眼鏡、カメラ、時計などの機械部品、マルチフィルム、トンネル用フィルム、防鳥シ
ート、植生保護用不織布、育苗用ポット、植生杭、種紐テープ、発芽シート、ハウス内張
シート、農業用塩ビフィルムの止め具、緩効性肥料、防根シート、園芸ネット、防虫ネッ
ト、幼齢木ネット、プリントラミネート、肥料袋、試料袋、土嚢、獣害防止ネット、誘因
紐、防風網などの農業資材、紙おむつ、生理用品包材、綿棒、おしぼり、便座ふきなどの
衛生用品、医療用不織布（縫合部補強材、癒着防止膜、人工器官補修材）、創傷被服材、
キズテープ包帯、貼符材基布、手術用縫合糸、骨折補強材、医療用フィルムなどの医療用
品、トレイ、ナイフ、フォーク、スプーン、チューブ、プラスチック缶、ブリスター、パ
ウチ、パレット、コンテナー、タンク、カゴ、飲料用ボトル、カップ、果物かごなどの容
器・食器類、ホットフィル容器類、電子レンジ調理用容器類化粧品容器、食品等の包装用
フィルム、ラップ、紙ラミ、シャンプーボトル、キャンディ包装、シュリンクラベル、蓋
材料、窓付き封筒、手切れテープ、イージーピール包装、卵パック、ＨＤＤ用包装、コン
ポスト袋、記録メディア包装、ショッピングバック、電気・電子部品等のラッピングフィ
ルムなどの包装資材、緩衝剤、カーテン、イス貼り地、カーペット、テーブルクロス、布



(25) JP 4720142 B2 2011.7.13

10

20

30

40

50

団地、壁紙などのインテリア用品、各種スポーツ用資材、楽器、衣料、クレジットカード
、キャッシュカード、ＩＤカード、ＩＣカード、キャリアーテープ、プリントラミ、感熱
孔版印刷用フィルム、離型フィルム、多孔性フィルム、導電性エンボステープ、ＩＣトレ
ー、お茶パック、排水溝フィルター、カバン、ゴルフティー、歯ブラシ、文具、クリアフ
ァイル、クーラーボックス、クマデ、ホースリール、プランター、ホースノズル、ペンキ
ャップ、ガスライターなどとして有用である。
【０１２４】
　本発明の発泡体は、使用後にリサイクルして種々の用途に使用することができ、例えば
、使用後の発泡体を粉砕した後に発泡剤を添加して成形することにより発泡体として再使
用することができる。
【実施例】
【０１２５】
　次に、実施例によって本発明を更に詳細に説明するが、これらは本発明を限定するもの
ではない。また、使用した原料および表中の符号を以下に示す。
【０１２６】
　（Ａ）ポリエステル樹脂
　（Ａ－１）ポリＬ乳酸樹脂（Ｄ体１．２％、Ｍｗ（ＰＭＭＡ）２１万）
　（Ａ－２）ポリＬ乳酸樹脂（Ｄ体１．２％、Ｍｗ（ＰＭＭＡ）１６万）
　（Ａ－３）ポリブチレンサクシネート樹脂（昭和高分子製“ビオノーレ”＃１００１、
Ｍｗ（ＰＭＭＡ）１３万）
　（Ａ－４）ポリブチレンアジペート／テレフタレート樹脂（ＢＡＳＦ製“エコフレック
ス”、Ｍｗ（ＰＭＭＡ）７万）
　（Ａ－５）ポリブチレンテレフタレート（Ｍｗ（ＰＭＭＡ）４万）。
【０１２７】
　（Ｂ）天然由来の有機充填剤
　（Ｂ－１）木粉（レッテンマイヤー製リグノセルＣ－３００Ｇ）
　（Ｂ－２）厚さ１．５ｍｍの板紙を粉砕した板紙古紙紙粉
　（Ｂ－３）繊維長の分布範囲が０．０５～３ｍｍのＯＡ古紙紙粉
　（Ｂ－４）繊維長１～１０ｍｍのケナフ繊維
　（Ｂ－５）繊維長の分布範囲が０．０５～１０ｍｍの竹繊維
　（Ｂ－６）長さ５０ｍｍ以下、直径５ｍｍのヘンプペレット。
【０１２８】
　（Ｃ）エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体
　（Ｃ－１）製造例１により得られた重合体
　（Ｃ－２）製造例２により得られた重合体
　（Ｃ－３）製造例３により得られた重合体。
【０１２９】
　（Ｄ）カルボキシル基反応性化合物
　（Ｄ－１）テレフタル酸ジグリシジルエステル（ナガセ化成工業製ＥＸ－７１１）
　（Ｄ－２）ペンタエリスリトールポリグリシジルエーテル（ナガセ化成工業製ＥＸ－４
１１）
　（Ｄ－３）ポリカルボジイミド（日清紡製“カルボジライト”ＨＭＶ－８ＣＡ）。
【０１３０】
　（Ｅ）結晶化促進剤
　（Ｅ－１）ポリエチレングリコール（三洋化成工業製ＰＥＧ４０００）
　（Ｅ－２）脂肪族エステル系可塑剤（大八化学工業製“ＤＡＩＦＡＴＴＹ”－１０１）
。
【０１３１】
　（Ｅ－３）タルク（富士タルク工業製ＬＭＳ３００）
　（Ｆ）発泡剤
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　（Ｆ－１）アゾジカルボンアミド系発泡剤（永和化成工業製“ビニホール”ＡＣ＃３）
　（Ｆ－２）炭酸水素ナトリウム系発泡剤（永和化成工業製“セルボン”ＳＣ－Ｋ）。
【０１３２】
　また、本発明で用いた測定方法を以下に示す。
【０１３３】
　（１）エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体の分子量測定
　ゲルパーミエーションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）により測定した標準ポリスチレン
（ＰＳ）換算の重量平均分子量（Ｍｗ（ＰＳ））の値である。溶媒にクロロホルムを用い
、試料濃度１ｍｇ／ｍＬとして測定した。
【０１３４】
　（２）原料および樹脂組成物中のポリエステル樹脂の分子量測定
　ゲルパーミエーションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）により測定した標準ポリメチルメ
タクリレート（ＰＭＭＡ）換算の重量平均分子量（Ｍｗ（ＰＭＭＡ））の値である。溶媒
にヘキサフルオロイソプロパノールを用い、試料濃度１ｍｇ／ｍＬとして測定した。
（３）エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体のガラス転移温度（Ｔｇ）
　配合前の各原料については、示差走査型熱量計（セイコー電子製ＲＤＣ２２０）により
、測定した。測定条件は、試料１０ｍｇ、窒素雰囲気下中、昇温速度２０℃／分である。
（４）樹脂組成物中のポリエステル樹脂の降温結晶化温度（Ｔｃ）
　示差走査型熱量計（パーキンエルマー製ＤＳＣ７）により、測定した。測定条件は、資
料０ｍｇ、窒素雰囲気下中、降温速度２０℃／分である。
【０１３５】
　［製造例１］
　モノマーとして、スチレン４０重量部、アクリル酸ブチル１５重量部、メタクリル酸メ
チル２５重量部およびメタクリル酸グリシジル２０重量部の混合モノマーおよび重合開始
剤として過酸化ジ－ｔ－ブチルの混合物を原料貯槽から２２０℃に保持した加圧式撹拌槽
型反応容器へ供給した。原料を連続的に供給しながら、２４０℃、２．５ＭＰａの条件で
、滞留時間１５分となるように、反応容器出口から連続的に重合物を取り出した。重合物
を連続的に反応容器から取り出した後、２６０℃、１０ｋＰａの高温減圧下にて、連続的
に揮発成分を除去し、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体（Ｃ－１）を得た。得ら
れたＣ－１について、塩酸－ジオキサン法により測定したエポキシ価は、１．４ｍｅｑ／
ｇであった。また、示差走査型熱量計（セイコー電子製ＲＤＣ２２０）により、測定した
Ｔｇは、５９℃であった。ＧＰＣにより測定したＭｗ（ＰＳ）は１０１００であった。
【０１３６】
　［製造例２］
　モノマーとして、スチレン６５重量部、メタクリル酸メチル５重量部およびメタクリル
酸グリシジル３０重量部の混合モノマーを用いる以外は、製造例１と同様な方法で、エポ
キシ基含有ビニル系単位を含む重合体（Ｃ－２）を得た。得られたＣ－１について、塩酸
－ジオキサン法により測定したエポキシ価は、２．２ｍｅｑ／ｇであった。また、示差走
査型熱量計（セイコー電子製ＲＤＣ２２０）により、測定したＴｇは、５８℃であった。
ＧＰＣにより測定したＭｗ（ＰＳ）は７９００であった。
【０１３７】
　［製造例３］
　モノマーとして、スチレン６９重量部、アクリロニトリル２１重量部およびメタクリル
酸グリシジル１０重量部の混合モノマーおよび重合開始剤として過硫酸カリウムを用いて
、８５℃、６時間、乳化重合することにより、エポキシ基含有ビニル系単位を含む重合体
（Ｃ－３）を得た。得られたＣ－３について、塩酸－ジオキサン法により測定したエポキ
シ価は、０．１ｍｅｑ／ｇであった。また、示差走査型熱量計（セイコー電子製ＲＤＣ２
２０）により、測定したＴｇは、１０１℃であった。ＧＰＣにより測定したＭｗ（ＰＳ）
は１１００００であった。
【０１３８】
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　［実施例１～１２、比較例１～７］
　表１に示すようにポリエステル樹脂、天然由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビニル単
位を含む重合体、カルボキシル基反応性化合物を混合し、３０ｍｍ径の２軸押出機で、シ
リンダー温度１９０℃、回転数１００ｒｐｍの条件で溶融混練を行い、樹脂組成物を得た
。
【０１３９】
　得られた樹脂組成物を３０ｍｍ径の単軸押出機（Ｌ／Ｄ＝３０）を用い、シリンダー温
度１９０℃、回転数４０ｒｐｍ、成形ダイ温度２００℃の条件で溶融混練押出成形を行い
、幅３００ｍｍ、厚み５ｍｍの板状の押出成形品を得た。
【０１４０】
　成形性について、良好な形状のものが得られるかどうかで判定した。
【０１４１】
　表面外観性について、表面平滑性および光沢性について、触感および目視により判定し
た。
【０１４２】
　得られた成形品中のポリエステル樹脂の重量平均分子量を測定した。
【０１４３】
　得られた押出成形品を１００ｍｍ角の大きさに切り出し、荷重１ｋｇｆの重りを用い、
デュポン衝撃試験機で落下試験を行い、耐衝撃性を判定した。すなわち、落下位置が高い
ものほど耐衝撃性に優れるといえる。
【０１４４】
　また、耐熱性について、１００ｍｍ角の大きさに切り出した試験片を、熱風乾燥機中で
、角から２５ｍｍ内側の４点で台上より１０ｍｍの高さで保持し、８０℃、１時間熱処理
し、中心部のたわみ量から判定した。すなわち、たわみ量が小さいものほど耐熱性に優れ
るといえる。
【０１４５】
　また、耐久性（耐湿熱性）について、１００ｍｍ角の大きさに切り出した試験片を、恒
温恒湿槽中で、角から２５ｍｍ内側の４点で台上より１０ｍｍの高さで保持し、６０℃、
相対湿度８０％、１００時間湿熱処理し、処理前後の重量平均分子量保持率（（処理後の
Ｍｗ（ＰＭＭＡ）／処理前のＭｗ（ＰＭＭＡ））×１００）（％）を求め、判定した。す
なわち、重量平均分子量保持率が大きいものほど耐久性に優れるといえる。
【０１４６】
　これらの結果を表１に示す。
【０１４７】
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【表１】

【０１４８】
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　さらに、実施例で用いた板紙古紙紙粉（Ｂ－２）およびＯＡ古紙紙粉（Ｂ－６）につい
て、電気炉で４５０℃、１２時間処理して灰分量を求めた。さらに、得られた灰分につい
て、蛍光Ｘ線装置を用いて、分析を行った。分析結果を表２に示す。
【０１４９】
【表２】

【０１５０】
　表１の結果から、本発明の樹脂組成物および成形品は、成形性、表面外観性、耐衝撃性
、耐久性に優れていることがわかる。また、表１および表２の結果から、天然由来の有機
充填剤として、アルミニウム、ケイ素、カルシウム、硫黄、マグネシウム、チタンを含み
、かつ、アルミニウムの量がマグネシウムよりも多い板紙古紙紙粉を用いることにより、
耐熱性に優れる樹脂組成物および成形品が得られることがわかる。
【０１５１】
　［実施例１３～１４、比較例８～１０］
　表３に示すように、ポリエステル樹脂、天然由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビニル
単位を含む重合体、カルボキシル基反応性化合物を混合し、３０ｍｍ径の２軸押出機で、
シリンダー温度２４０℃、回転数１００ｒｐｍの条件で溶融混練を行い、樹脂組成物を得
た。
【０１５２】
　得られた樹脂組成物を３０ｍｍ径の単軸押出機（Ｌ／Ｄ＝３０）を用い、シリンダー温
度２４０℃、回転数４０ｒｐｍ、成形ダイ温度２４０℃の条件で溶融混練押出成形を行い
、幅３００ｍｍ、厚み５ｍｍの板状の押出成形品を得た。
【０１５３】
　　各種評価を実施例１と同様にして行った。
【０１５４】
　これらの結果を表３に示す。
【０１５５】
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【表３】

【０１５６】
　表３の結果から、本発明の樹脂組成物および成形品は、成形性、表面外観性、耐衝撃性
、耐熱性、耐久性のいずれも優れていることがわかる。
【０１５７】
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　［実施例１５～２４、比較例１１～１８］
　表４に示すようにポリエステル樹脂、天然由来の有機充填剤、エポキシ基含有ビニル単
位を含む重合体および必要に応じてその他の添加剤を混合し、４４ｍｍ径の２軸押出機（
Ｌ／Ｄ＝３５）で、シリンダー温度１９０℃、回転数１００ｒｐｍの条件で溶融混練を行
い、樹脂組成物を得た。
【０１５８】
　得られた樹脂組成物中のポリエステル樹脂のＴｃおよび重量平均分子量を測定した。
【０１５９】
　得られた樹脂組成物を、シリンダー温度１９０℃、金型温度８０℃で射出成形を行うこ
とにより厚み３ｍｍのＡＳＴＭ試験片を得た。なお、成形サイクル時間は６０秒とし、金
型から取り出す際に、引張試験片の変形を目視で観察し、成形性を判定した。
【０１６０】
　表面外観性について、表面平滑性および光沢性について、触感および目視により判定し
た。
【０１６１】
　耐衝撃性について、上記で得られた試験片を用いてＡＳＴＭ法Ｄ２５６に準じてノッチ
付きアイゾット衝撃試験を行った。
【０１６２】
　耐熱性について、上記で得られた試験片を用いてＡＳＴＭ法Ｄ６４８に準じて荷重たわ
み温度（０．４５ＭＰａ）の測定を行った。
【０１６３】
　耐久性（耐湿熱性）について、引張試験片を、恒温恒湿槽中で、６０℃、相対湿度９５
％、１００時間湿熱処理し、処理前後の引張強度保持率（（処理後の引張強度／処理前の
引張強度）×１００）により判定した。すなわち、引張強度保持率の大きいものほど耐久
性に優れるといえる。
【０１６４】
　さらに、湿熱時のブリードアウト性について、上記湿熱処理後の試験表面を目視で観察
することにより判定した。
【０１６５】
　これらの結果を表４に示す。
【０１６６】
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【表４】

【０１６７】
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　表４の結果から、本発明の樹脂組成物は、結晶化特性に優れ、樹脂組成物中のポリエス
テル樹脂の重量平均分子量が大幅に向上し、その樹脂組成物から得られる成形品は、成形
性、表面外観性、耐衝撃性、耐久性に優れていることがわかる。また、好ましい結晶化促
進剤を用いることにより、耐熱性や耐ブリードアウト性にも優れることがわかる。
【０１６８】
　［実施例２５～２７、比較例１９～２３］
　表５に示したポリエステル樹脂などの各種原料を、表５に示した割合で混合し、５０ｍ
ｍ径の二軸押出機（Ｌ／Ｄ＝３５）を用い、シリンダー温度１９０℃、スクリュー回転数
１００ｒｐｍ、成形ダイ温度１８０℃の条件で溶融混練押出を行い、幅３００ｍｍ、厚さ
１０ｍｍの発泡体を得た。
【０１６９】
　成形性について、良好な形状のものが得られるかどうかで判定した。
【０１７０】
　表面外観性について、表面平滑性および光沢性について、触感および目視により判定し
た。
【０１７１】
　得られた発泡体中のポリエステル樹脂のＴｃを測定した。
【０１７２】
　得られた発泡体を１００ｍｍ×１００ｍｍ×３ｍｍの大きさに切りだし、重量および水
没法による体積を有効数字３桁まで求めて、その密度（発泡体密度）を計算し、その値か
ら軽量性を判定した。
【０１７３】
　また、原料樹脂組成物密度／発泡体密度から発泡倍率を求めた。
【０１７４】
　得られた発泡体を１００ｍｍ角の大きさに切り出し、荷重１ｋｇｆの重りを用い、デュ
ポン衝撃試験機で落下試験を行い、耐衝撃性を判定した。すなわち、落下位置が高いもの
ほど耐衝撃性に優れるといえる。
【０１７５】
　　また、耐熱性について、上記サイズに切り出した発泡体について、熱風乾燥機を用い
て１００℃、５０時間処理した後、そりや収縮などの変形（乾熱変形）を目視で観察し、
判定した。
【０１７６】
　　また、耐久性について、上記サイズに切り出した発泡体について、恒温恒湿槽を用い
て温度６０℃、相対湿度９５％の条件で５０時間処理した後、処理前後の重量平均分子量
保持率（（処理後のＭｗ（ＰＭＭＡ）／処理前のＭｗ（ＰＭＭＡ））×１００）（％）に
より判定した。すなわち、重量平均分子量保持率の大きいものほど耐久性に優れるといえ
る。
【０１７７】
　これらの結果を表５に併せて示す。
【０１７８】
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【表５】

【０１７９】
　表５の結果から、本発明の発泡体は、結晶化特性、成形性、表面外観性、軽量性、耐衝
撃性および耐久性に優れることがわかる。また、本発明の発泡体は、好ましい結晶化促進
剤を用いることにより、耐熱性にも優れることがわかる。
【０１８０】
　［実施例２８～３０、比較例２４～２６］
　表６に示した割合でポリエステル樹脂などの各種原料を混合し、５０ｍｍ径の二軸押出
機（Ｌ／Ｄ＝４２）を用い、シリンダー温度１９０℃の条件で溶融混練を行い、樹脂組成
物を得た。
【０１８１】
　得られた樹脂組成物中のポリエステル樹脂の重量平均分子量を測定した。
【０１８２】
　得られた樹脂組成物に発泡剤を配合し、シリンダー温度２１０℃、金型温度８５℃の条
件で射出成形を行い、厚さ２０ｍｍ、長さ１５０ｍｍ、幅１５０ｍｍの発泡体を得た。
【０１８３】
　成形性について、良好な形状のものが得られるかどうかで判定した。
【０１８４】
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　表面外観性について、表面平滑性および光沢性について、触感および目視により判定し
た
　得られた発泡体中のポリエステル樹脂のＴｃを測定した。　
【０１８５】
　得られた発泡体から１００ｍｍ×１００ｍｍの大きさに切り出し、軽量性、発泡倍率、
耐衝撃性、耐熱性、耐久性について、実施例２５と同様の基準に従い評価した。
【０１８６】
　これらの結果を表６に示す。
【０１８７】
【表６】

【０１８８】
　表６の結果より、本発明の樹脂組成物は、樹脂組成物中のポリエステル樹脂の重量平均
分子量が大幅に向上し、本発明の発泡体は、結晶化特性、成形性、表面外観性、軽量性、
耐衝撃性および耐久性に優れることがわかる。また、本発明の発泡体は、好ましい結晶化
促進剤を用いることにより、耐熱性にも優れることがわかる。
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