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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
ポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－
ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも
１成分の樹脂の合計１００重量％に対して、ポリ乳酸樹脂４０重量％以上を含んでなるポ
リ乳酸樹脂組成物であり、前記ポリ乳酸樹脂と、前記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリ
アミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボ
ネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の溶解度パラメータ（ＳＰ）値の差の絶対値
が、０．０１～１．６〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲であり、かつ該ポリ乳酸樹脂
組成物中で、前記ポリ乳酸樹脂と前記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２
’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ば
れる少なくとも１成分の樹脂が、構造周期０．００１～２μｍの両相連続構造、または粒
子間距離０．００１～２μｍの分散構造を形成していることを特徴とするポリ乳酸樹脂組
成物。
【請求項２】
前記ポリ乳酸樹脂組成物における両相連続構造または分散構造がスピノーダル分解により
相分離させることによって形成されたものであることを特徴とする、請求項１記載のポリ
乳酸樹脂組成物。
【請求項３】
前記ポリ乳酸樹脂組成物が、溶融混練を経て得られたものであることを特徴とする請求項
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１～２いずれか１項記載のポリ乳酸樹脂組成物。
【請求項４】
前記ポリ乳酸樹脂組成物が、溶融混練時の剪断下で相溶化させた後、吐出後の非剪断下で
相分離させることにより得られたものであることを特徴とする請求項３記載のポリ乳酸樹
脂組成物。
【請求項５】
前記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニ
ル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の溶
解度パラメータ（ＳＰ）値が９．７～１１．５〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲であ
ることを特徴とする請求項１～４いずれか１項記載のポリ乳酸樹脂組成物。
【請求項６】
ポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－
ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも
１成分の樹脂の合計１００重量％に対して、ポリ乳酸樹脂４０重量％以上を含んでなるポ
リ乳酸樹脂組成物の製造方法であって、前記ポリ乳酸樹脂と、前記ポリ乳酸を除くポリエ
ステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とす
るポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の溶解度パラメータ（ＳＰ）値
の差の絶対値が、０．０１～１．６〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲であり、かつ前
記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル
）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂とポリ
乳酸樹脂をスピノーダル分解により相分離させて、構造周期０．００１～２μｍの両相連
続構造、または粒子間距離０．００１～２μｍの分散構造を形成させることを特徴とする
ポリ乳酸樹脂組成物の製造方法。
【請求項７】
ポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－
ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも
１成分の樹脂を溶融混練することによりスピノーダル分解を誘発することを特徴とする請
求項６記載のポリ乳酸樹脂組成物の製造方法。
【請求項８】
溶融混練時の剪断下でポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、
２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートか
ら選ばれる少なくとも１成分の樹脂を相溶化させ、吐出後の非剪断下で相分離させること
を特徴とする請求項７記載のポリ乳酸樹脂組成物の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
　本発明は、ポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビ
ス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少
なくとも１成分の樹脂のポリマーアロイからなるポリ乳酸樹脂組成物、およびその製造方
法に関するものである。
【０００２】
【従来の技術】
ポリ乳酸は、溶融成形可能な結晶性ポリマーであり、実用上優れた生分解性ポリマーとし
て期待されている。しかしながら、ポリ乳酸は結晶融点が比較的低く、耐熱性に劣るため
、その用途が制限され、さらなる新規用途を開拓する上で障害を生じている。そこでポリ
乳酸樹脂においては、特に耐熱性を改良することが強く要望されており、その改良方法と
して、高耐熱成分の樹脂をポリマーアロイ化する方法が有望視されている。
【０００３】
ところで２種もしくはそれ以上のポリマー同士を混合することは、ポリマーブレンドまた
はポリマーアロイとして広く知られており、個々のポリマーの欠点を改良する方法として
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広く利用されている。しかしながら、一般的に２種のポリマーを混合した場合、多くは個
々の相に分離し、一方の相が数μｍ以上の不均一な粗大分散構造を有するのが一般的であ
る。この様な分散形態の場合、不透明であり、また機械強度も低く、さらには溶融混練時
の吐出時にバラス効果を起こしやすく生産性に劣るものとなるのが多い。一方、極まれに
２種のポリマーが均一に混合する場合があり、この種のものは、一般的に相溶性ポリマー
または混和性ポリマーと呼ばれ、優れた特性を示すことが期待されるが、その例は限られ
たものである。
【０００４】
特許文献１には、ポリ乳酸と、ポリオレフィン、ポリアミド、ポリエステル等の樹脂との
アロイからなる単繊維及び多成分繊維が開示されており、またかかる単繊維及び多成分繊
維中で不連続性または共連続性相を呈しているが、具体的記載としては、鞘－芯型やサイ
ド－バイ－サイド型の多成分繊維に関するもののみであり、上記樹脂とのアロイからなる
単繊維については具体的記載がない。つまり上記文献中には、ポリ乳酸とその他の樹脂と
のアロイにより、如何なる構造が形成されるかについての具体的開示はなく、さらにはい
かなる構造を有する場合に、優れた耐熱性の改良効果、および優れた機械強度を有するか
についても一切開示がない。
【０００５】
【特許文献１】
特表２００１－５２２４１２号公報（第２、２５、３７頁）
【０００６】
【０００７】
【発明が解決しようとする課題】
本発明は、ポリ乳酸樹脂の課題である耐熱性を改良し、かつ機械強度にも優れるポリ乳酸
樹脂組成物を提供することをその課題とするものである。
【０００８】
【課題を解決するための手段】
　本発明者らは、上記課題を解決すべく鋭意検討した結果、ポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を
除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを
主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂を含んでなるポリ乳
酸樹脂組成物において特定構造としたポリ乳酸樹脂組成物が上記特性を有することを見い
だし本発明を完成させるにいたった。
【０００９】
すなわち本発明は、
（１）ポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂の合計１００重量％に対して、ポリ乳酸樹脂４０重量％以上を含んで
なるポリ乳酸樹脂組成物であり、前記ポリ乳酸樹脂と、前記ポリ乳酸を除くポリエステル
、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリ
カーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の溶解度パラメータ（ＳＰ）値の差の
絶対値が、０．０１～１．６〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲であり、かつ該ポリ乳
酸樹脂組成物中で、前記ポリ乳酸樹脂と前記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、
２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートか
ら選ばれる少なくとも１成分の樹脂が、構造周期０．００１～２μｍの両相連続構造、ま
たは粒子間距離０．００１～２μｍの分散構造を形成していることを特徴とするポリ乳酸
樹脂組成物、
（２）前記ポリ乳酸樹脂組成物における両相連続構造または分散構造がスピノーダル分解
により相分離させることによって形成されたものであることを特徴とする、上記（１）記
載のポリ乳酸樹脂組成物、
（３）前記ポリ乳酸樹脂組成物が、溶融混練を経て得られたものであることを特徴とする
上記（１）～（２）いずれか１項記載のポリ乳酸樹脂組成物、
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（４）前記ポリ乳酸樹脂組成物が、溶融混練時の剪断下で相溶化させた後、吐出後の非剪
断下で相分離させることにより得られたものであることを特徴とする上記（３）記載のポ
リ乳酸樹脂組成物、
（５）前記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシ
フェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹
脂の溶解度パラメータ（ＳＰ）値が９．７～１１．５〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範
囲であることを特徴とする上記（１）～（４）いずれか１項記載のポリ乳酸樹脂組成物、
であり、
（６）ポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂の合計１００重量％に対して、ポリ乳酸樹脂４０重量％以上を含んで
なるポリ乳酸樹脂組成物の製造方法であって、前記ポリ乳酸樹脂と、前記ポリ乳酸を除く
ポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原
料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の溶解度パラメータ（Ｓ
Ｐ）値の差の絶対値が、０．０１～１．６〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲であり、
かつ前記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフ
ェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂
とポリ乳酸樹脂をスピノーダル分解により相分離させて、構造周期０．００１～２μｍの
両相連続構造、または粒子間距離０．００１～２μｍの分散構造を形成させることを特徴
とするポリ乳酸樹脂組成物の製造方法、
（７）ポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂を溶融混練することによりスピノーダル分解を誘発することを特徴と
する上記（６）記載のポリ乳酸樹脂組成物の製造方法、
（８）溶融混練時の剪断下でポリ乳酸樹脂および、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリア
ミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネ
ートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂を相溶化させ、吐出後の非剪断下で相分離させ
ることを特徴とする上記（７）記載のポリ乳酸樹脂組成物の製造方法である。
【００１０】
【発明の実施の形態】
以下、本発明をさらに詳細に説明する。
【００１１】
本発明のポリ乳酸樹脂とは、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、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、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。上記他の共重合成分の共
重合量は、全単量体成分に対し、０～３０モル％であることが好ましく、０～１０モル％
であることが好ましい。
【００１２】
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本発明において、特に高い耐熱性を有する樹脂組成物を得るためには、ポリ乳酸樹脂とし
て乳酸成分の光学純度が高いものを用いることが好ましい。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い。
【００１３】
ポリ乳酸樹脂の製造方法としては、既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、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。
【００１４】
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。
【００１５】
本発明で用いられるポリ乳酸樹脂の分子量については、特に制限はないが、後述のスピノ
ーダル分解する際の条件に関連するため、適宜選択され、通常重量平均分子量が５万以上
のものが用いられるが、良好な機械特性を得るために好ましくは８万以上、さらに１０万
以上であることがより好ましい。上限としては３０万以下であることが好ましい。ここで
いう重量平均分子量とは、ゲルパーミテ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。
【００１６】
　本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、ポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリ
アミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボ
ネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂を含んでなるものであり、かつ該ポリ乳酸樹
脂組成物中で、前記ポリ乳酸樹脂と前記その他の樹脂が、構造周期０．００１μｍ～２μ
ｍの両相連続構造、または粒子間距離０．００１μｍ～２μｍの分散構造を形成している
ことが必要である。かかる構造となるポリ乳酸樹脂組成物を得る方法としては、後述のス
ピノーダル分解を利用する方法が好ましく、さらには後述の剪断場依存型相溶解・相分解
を利用する方法が、さらなる微細な構造制御を容易にすることからより好ましく用いられ
る。
【００１７】
以下、一般に２成分の樹脂からなるポリマーアロイにおける構造制御方法を説明する。２
成分の樹脂からなるポリマーアロイには、これらの組成に対して、ガラス転移温度以上、
熱分解温度以下の実用的な全領域において相溶する相溶系や、逆に全領域で非相溶となる
非相溶系や、ある領域で相溶し、別の領域で相分離状態となる部分相溶系があり、さらに
この部分相溶系には、その相分離状態の条件によってスピノーダル分解によって相分離す
るものと、核生成と成長によって相分離するものがある。
【００１８】
スピノーダル分解による相分離とは、異なる２成分の樹脂組成および温度に対する相図に
おいてスピノーダル曲線の内側の不安定状態で生じる相分離のことを指し、また核生成と
成長による相分離とは、該相図においてバイノーダル曲線の内側であり、かつスピノーダ
ル曲線の外側の準安定状態で生じる相分離のことを指す。
【００１９】
かかるスピノーダル曲線とは、組成および温度に対して、異なる２成分の樹脂を混合した
場合、相溶した場合の自由エネルギーと相溶しない２相における自由エネルギーの合計と
の差（ΔＧｍｉｘ）を濃度（φ）で二回偏微分したもの（∂2ΔＧmix／∂φ2）が０とな
る曲線のことであり、またスピノーダル曲線の内側では、∂2ΔＧmix／∂φ2＜０の不安
定状態であり、外側では∂2ΔＧmix／∂φ2＞０である。
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【００２０】
また前記バイノーダル曲線とは、組成および温度に対して、系が相溶する領域と相分離す
る領域の境界の曲線のことである。
【００２１】
ここで本発明における相溶する場合とは、分子レベルで均一に混合している状態のことで
あり、具体的には異なる２成分の樹脂を主成分とする相がいずれも０．００１μｍ以上の
相構造を形成していない場合を指し、また、非相溶の場合とは、相溶状態でない場合のこ
とであり、すなわち異なる２成分の樹脂を主成分とする相が互いに０．００１μｍ以上の
相構造を形成している状態のことを指す。相溶しているか否かは、例えばPolymer Alloys
 and Blends, Leszek A Utracki, hanser Publishers,Munich Viema New York,P64,に記
載の様に、電子顕微鏡、示差走査熱量計（ＤＳＣ）、その他種々の方法によって判断する
ことができる。
【００２２】
詳細な理論によると、スピノーダル分解では、一旦相溶領域の温度で均一に相溶した混合
系の温度を、不安定領域の温度まで急速に変化させた場合、系は共存組成に向けて急速に
相分離を開始する。その際濃度は一定の波長に単色化され、構造周期（Λｍ）で両分離相
が共に連続して規則正しく絡み合った両相連続構造を形成する。この両相連続構造形成後
、その構造周期を一定に保ったまま、両相の濃度差のみが増大する過程をスピノーダル分
解の初期過程と呼ぶ。
【００２３】
さらに上述のスピノーダル分解の初期過程における構造周期（Λｍ）は熱力学的に下式の
ような関係がある。
Λｍ～［│Ｔｓ－Ｔ│／Ｔｓ］-1/2（ここでＴｓはスピノーダル曲線上の温度）
ここで本発明でいうところの両相連続構造とは、混合する樹脂の両成分がそれぞれ連続相
を形成し、互いに三次元的に絡み合った構造を指す。この両相連続構造の模式図は、例え
ば「ポリマーアロイ　基礎と応用（第２版）（第１０．１章）」（高分子学会編：東京化
学同人）に記載されている。
【００２４】
スピノーダル分解では、この様な初期過程を経た後、波長の増大と濃度差の増大が同時に
生じる中期過程、濃度差が共存組成に達した後、波長の増大が自己相似的に生じる後期過
程を経て、最終的には巨視的な２相に分離するまで進行する。
【００２５】
ここで本発明にいうところの分散構造とは、片方の樹脂成分が主成分であるマトリックス
の中に、もう片方の樹脂成分が主成分である粒子が点在している、いわゆる海島構造のこ
とをさす。
【００２６】
一方、上述の準安定領域での相分離である核生成と成長では、その初期から海島構造であ
る不規則な分散構造が形成されてしまい、それが成長するため最終的に均一な分散構造が
得られにくい。
【００２７】
またこれらの両相連続構造もしくは分散構造が、スピノーダル分解によって形成されたも
のかを確認するためには、規則的な周期構造を有しているかを確認することが有効である
。これは例えば、光学顕微鏡観察や透過型電子顕微鏡観察により、両相連続構造が形成さ
れることの確認に加えて、光散乱装置や小角Ｘ線散乱装置を用いて行う散乱測定において
、散乱極大が現れることの確認が必要である。なお、光散乱装置、小角Ｘ線散乱装置は最
適測定領域が異なるため、構造周期の大きさに応じて適宜選択して用いられる。この散乱
測定における散乱極大の存在は、ある周期を持った規則正しい相分離構造を持つ証明であ
り、その周期Λm は、両相連続構造の場合構造周期に対応し、分散構造の場合粒子間距離
に対応する。またその値は、散乱光の散乱体内での波長λ、散乱極大を与える散乱角θm 
を用いて次式
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Λm ＝（λ／２）／ｓｉｎ（θm ／２）
により計算することができる。
【００２８】
　ここでポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（
４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なく
とも１成分の樹脂からなるポリ乳酸樹脂組成物において、スピノーダル分解を実現させる
ためには、ポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂を相溶状態とした後、スピノーダル曲線の内側の不安定状態とする。
【００２９】
　まずこのポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂で相溶状態を実現する方法としては、共通溶媒に溶解後、この溶液か
ら噴霧乾燥、凍結乾燥、非溶媒物質中の凝固、溶媒蒸発によるフィルム生成等の方法によ
り得られる溶媒キャスト法や、溶融混練で相溶化させる溶融混練法が挙げられる。中でも
溶媒を用いないドライプロセスである溶融混練による相溶化が、実用上好ましく用いられ
る。
【００３０】
　溶融混練により相溶化させるには、相溶化する条件を満足させ得る性能を有する限り、
通常の単軸押出機、または２軸押出機を用いることができるが、中でも２軸押出機を用い
ることが好ましい。また相溶化のための温度は、ポリ乳酸樹脂、およびポリ乳酸を除くポ
リエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料
とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の分子量の組み合わせ、、
ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）
プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の種類に
よっても異なり、一概にはいえないが、溶融混練時の温度で相溶となる様適宜ポリ乳酸樹
脂および／またはポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒド
ロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成
分の樹脂の分子量を低下させた場合の相図に基づき、簡単な予備実験をすることにより設
定することができる。
【００３１】
　そこで次に溶融混練により相溶状態としたポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステ
ル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポ
リカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂からなるポリ乳酸樹脂組成物を、ス
ピノーダル曲線の内側の不安定状態として、スピノーダル分解せしめるに際し、不安定状
態とするための温度、その他の条件はポリ乳酸樹脂、およびポリ乳酸を除くポリエステル
、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリ
カーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の分子量の組み合わせ、その他の樹脂
の種類によっても異なり、一概にはいえないが、上記相図に基づき、簡単な予備実験をす
ることにより設定することができる。
【００３２】
このスピノーダル分解で相分離した後は、所望の構造周期に到達した段階で構造を固定す
ればよい。かかるスピノーダル分解による構造生成物を固定化する方法としては、急冷等
による短時間での相分離相の一方または両方の成分の構造固定や、結晶化によって自由に
運動できなくなることを利用した構造固定が挙げられる。また中期過程から後期過程にか
ける波長の増大過程において、組成や界面張力の影響によっては、片方の相の連続性が途
切れ、上述の両相連続構造から分散構造に変化する場合もある。この場合には所望の粒子
間距離に到達した段階で構造を固定すればよい。
【００３３】
　本発明のポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
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（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂を含んでなるポリ乳酸樹脂組成物は、樹脂組成物中、前記ポリ乳酸樹
脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェ
ニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂と
が構造周期０．００１～２μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．００１～２
μｍの範囲の分散構造に構造制御されていることが必要であるが、さらに優れた機械特性
を得るためには、構造周期０．００１～１．２μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間
距離０．００１～１．２μｍの範囲の分散構造に制御することが好ましく、さらには、構
造周期０．００１～０．８μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．００１～０
．８μｍの範囲の分散構造に制御することがより好ましい。
【００３４】
　本発明で用いるポリ乳酸樹脂以外のポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－
ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも
１成分の樹脂としては、上記スピノーダル分解により相分離可能な樹脂であることが好ま
しく、そのためにはポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２
’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ば
れる少なくとも１成分の樹脂の溶解度パラメータ（ＳＰ）値の差が小さいことが好ましい
（ポリ乳酸樹脂のＳＰ値９．６〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）。ポリ乳酸と、ポリ乳酸
を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパン
を主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂のＳＰ値の差の絶
対値は、０．０１～１．６〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲であり、０．０１～１．
５〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲が好ましい。かかる範囲の、ポリ乳酸を除くポリ
エステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料と
するポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の具体例としては、ポリカー
ボネート（９．７５〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）、ポリブチレンテレフタレート（１
０．７７〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）、ポリエチレンテレフタレート（１０．３〔（
ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）、１，４－シクロヘキサンジメタノール誘導体共重合ポリエ
ステル（例えば、テレフタル酸単位と、エチレングリコール単位および１，４－シクロヘ
キサンジメタノール単位からなるポリエステルであって、かつエチレングリコール単位（
Ｉ）と１，４－シクロヘキサンジメタノール単位（ＩＩ）とのモル比（Ｉ）／（ＩＩ）が
、約７０／３０のもの１０．３〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）、ナイロン６（１０．６
２〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）、ナイロン１１（９．７６〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／

２〕）、ナイロン１２（９．５３〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）、ナイロン６６（１０
．６２〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）、ナイロン４６（１０．９７〔（ｃａｌ／ｃｍ３

）１／２〕）、ナイロン６１０（１０．０５〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕）等を挙げる
ことができる。
【００３５】
　また上記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシ
フェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹
脂のＳＰ値としては、９．７～１１．５〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲が好ましく
、さらには９．７～１１未満〔（ｃａｌ／ｃｍ３）１／２〕の範囲が好ましい。またかか
るＳＰ値とは、Ｐ．Ａ．Ｊ．Ｓｍａｌｌ，Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｃｈｅｍ．，３，７１，（１９
５３）に記載された方法によって求められるものである。
【００３６】
　また上記ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシ
フェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹
脂は、アミド結合、エステル結合、カーボネート結合等のカルボニル基を有するので、構
造的にポリ乳酸樹脂と親和性が高いためか、スピノーダル分解による相分離を誘発する条
件域を広くとり得る傾向があり好ましい。また、ポリ乳酸樹脂の耐熱性を向上させる観点
からも、これらの高耐熱性樹脂が好ましく挙げられる。
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【００３７】
　ポリ乳酸を除くポリエステル樹脂としては、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体）とを主成分とする縮合反
応により得られる重合体ないしは共重合体、あるいはこれらの混合物が挙げられる。
【００３８】
上記ジカルボン酸としてはテレフタル酸、イソフタル酸、フタル酸、２，６－ナフタレン
ジカルボン酸、１，５－ナフタレンジカルボン酸、ビス（ｐ－カルボキシフェニル）メタ
ン、アントラセンジカルボン酸、４，４´－ジフェニルエーテルジカルボン酸、５－ナト
リウムスルホイソフタル酸などの芳香族ジカルボン酸、アジピン酸、セバシン酸、アゼラ
イン酸、ドデカンジオン酸などの脂肪族ジカルボン酸、１，３－シクロヘキサンジカルボ
ン酸、１，４－シクロヘキサンジカルボン酸などの脂環式ジカルボン酸およびこれらのエ
ステル形成性誘導体などが挙げられる。また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。
【００３９】
これらの重合体ないしは共重合体の好ましい例としては、ポリブチレンテレフタレート、
ポリブチレン（テレフタレート／イソフタレート）、ポリブチレン（テレフタレート／ア
ジペート）、ポリブチレン（テレフタレート／セバケート）、ポリブチレン（テレフタレ
ート／デカンジカルボキシレート）、ポリブチレンナフタレ－ト、ポリエチレンテレフタ
レート、ポリエチレン（テレフタレート／イソフタレート）、ポリエチレン（テレフタレ
ート／アジペート）、ポリエチレン（テレフタレート／５－ナトリウムスルホイソフタレ
ート）、ポリブチレン（テレフタレート／５－ナトリウムスルホイソフタレート）、ポリ
エチレンナフタレ－ト、ポリシクロヘキサンジメチレンテレフタレート、１，４－シクロ
ヘキサンジメタノール誘導体共重合ポリエステル（テレフタル酸単位を主とするジカルボ
ン酸単位と、エチレングリコール単位および１，４－シクロヘキサンジメタノール単位を
主とするグリコール単位とからなる非晶ポリエステル）などが挙げられ、中でもポリブチ
レンテレフタレート、ポリブチレン（テレフタレート／アジペート）、ポリブチレン（テ
レフタレート／デカンジカルボキシレート）、ポリブチレンナフタレ－ト、ポリエチレン
テレフタレート、ポリエチレン（テレフタレート／アジペート）、ポリシクロヘキサンジ
メチレンテレフタレート、１，４－シクロヘキサンジメタノール誘導体共重合ポリエステ
ルなどが特に好ましい。かかるポリエステル樹脂には、本発明の効果を損なわない範囲、
通常２０モル％以下、好ましくは１０モル％以下の範囲で、酸成分としてイソフタル酸、
オルトフタル酸、２，６－ナフタレンジカルボン酸、２，７－ナフタレンジカルボン酸、
１，５－ナフタレンジカルボン酸、メチルテレフタル酸、４，４’－ビフェニルジカルボ
ン酸、２，２’－ビフェニルジカルボン酸、１，２’－ビス（４－カルボキシフェノキシ
）－エタン、コハク酸、アジピン酸、スベリン酸、アゼライン酸、セバシン酸、ドデカン
ジオン酸、オクタデカンジカルボン酸、ダイマー酸、および１，４－シクロヘキサンジカ
ルボン酸などの他のジカルボン酸を、またグリコール成分としてプロピレングリコール、
１，５－ペンタンジオール、１，６－ヘキサンジオール、１，８－オクタンジオール、１
，１０－デカンジオール、１，３－シクロヘキサンジメタノール、１，２－シクロヘキサ
ンジメタノール、および２，２－ビス（２’－ヒドロキシエトキシフェニル）プロパンな
どの他のグリコールを共重合することができる。
【００４０】
　また、これらポリ乳酸を除くポリエステル樹脂の分子量については、分子量に関するパ
ラメーターである固有粘度が０．３６～１．６０ｄｌ／ｇ、とくに０．５２～１．３５ｄ
ｌ／ｇの範囲にあるものが良好な機械特性を得られるため通常好適に用いられるが、本発
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明で規定する構造を形成させるため、ポリ乳酸樹脂と組み合わせて前述のスピノーダル分
解により相分離させ得るよう、適宜選択される。ここでいう固有粘度とは、ｏ－クロロフ
ェノール溶液を２５℃で測定したときの値をさす。
【００４１】
ポリアミド樹脂としては、具体的な例としてはポリカプロアミド（ナイロン６）、ポリウ
ンデカンアミド（ナイロン１１）、ポリドデカンアミド（ナイロン１２）、ポリヘキサメ
チレンアジパミド（ナイロン６６）、ポリテトラメチレンアジパミド（ナイロン４６）、
ポリヘキサメチレンセバカミド（ナイロン６１０）、ポリヘキサメチレンドデカミド（ナ
イロン６１２）、ポリヘキサメチレンアジパミド／ポリヘキサメチレンテレフタルアミド
コポリマー（ナイロン６６／６Ｔ）、ポリヘキサメチレンアジパミド／ポリヘキサメチレ
ンイソフタルアミドコポリマー（ナイロン６６／６Ｉ）、ポリヘキサメチレンアジパミド
／ポリヘキサメチレンテレフタルアミド／ポリヘキサメチレンイソフタルアミドコポリマ
ー（ナイロン６６／６Ｔ／６Ｉ）、ポリキシリレンアジパミド（ナイロンＭＸＤ６）およ
びこれらの混合物ないし共重合体などが挙げられる。
【００４２】
とりわけ好ましいものとしては、ナイロン６、ナイロン１１、ナイロン１２、ナイロン６
６、ナイロン６１０、ナイロン６／６６コポリマー、ナイロン６／１２コポリマーなどの
例を挙げることができる。
【００４３】
また、これらポリアミド樹脂の分子量については、分子量に関するパラメーターである相
対粘度が１．５～５．０の範囲、とくに２．０～４．０の範囲にあるものが良好な機械特
性を得られるため通常好適に用いられるが、ポリ乳酸樹脂と組み合わせて前述のスピノー
ダル分解により相分離させ得るよう、適宜選択される。ここでいう相対粘度とは、１％の
濃硫酸溶液を２５℃で測定したときの値を指す。
【００４４】
　ポリカーボネート樹脂としては、ビスフェノールＡ、つまり２，２’－ビス（４－ヒド
ロキシフェニル）プロパン、を主原料とするものが挙げられる。具体的には、上記ビスフ
ェノールＡをジヒドロキシ成分として用い、エステル交換法あるいはホスゲン法により得
られたポリカーボネートであることが好ましい。さらに、ビスフェノールＡの一部、好ま
しくは１０モル％以下を、４，４’－ジヒドロキシジフェニルアルカンあるいは４，４’
－ジヒドロキシジフェニルスルホン、４，４’－ジヒドロキシジフェニルエーテルなどで
置換したものも好ましく用いられる。
【００４５】
また、これらポリカーボネート樹脂の分子量については、分子量に関するパラメーターで
ある固有粘度が０．２～１．３dl/gの範囲、とくに０．３～１dl/gの範囲にあるものが良
好な機械特性を得られるため通常好適に用いられるが、ポリ乳酸樹脂と組み合わせて前述
のスピノーダル分解により相分離させ得るよう適宜選択される。ここでいう固有粘度とは
、メチレンクロライド溶液を２０℃で測定したときの値を指す。
【００４６】
またこの部分相溶系によるスピノーダル分解の他に、非相溶系においても溶融混練によっ
てスピノーダル分解を誘発すること、例えば溶融混練時等の剪断下で一旦相溶し、非剪断
下で再度不安定状態となり相分解するいわゆる剪断場依存型相溶解・相分解によってもス
ピノーダル分解による相分離が可能であり、この場合においても、上記部分相溶系の場合
と同じくスピノーダル分解様式で分解が進行し規則的な両相連続構造を有する。さらにこ
の剪断場依存型相溶解・相分解は、スピノーダル曲線が剪断場により変化し、不安定状態
領域が拡大するため、スピノーダル曲線が変化しない部分相溶系の温度変化による方法に
比べて、その同じ温度変化幅においても実質的な過冷却度（│Ｔｓ－Ｔ│）が大きくなり
、その結果、上述の関係式におけるスピノーダル分解の初期過程における構造周期を小さ
くすることが容易となり、構造の微細化が容易となるためより好ましく用いられる。
【００４７】
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　剪断下での溶融混練により相溶化させるには、相溶化の条件を満足させ得る性能を有す
る限り、通常の単軸押出機、または２軸押出機を用いることができるが、中でも高剪断を
賦与できるようスクリューアレンジとした２軸押出機を用いることが好ましい。ここで相
溶化する温度、スピノーダル分解するための温度、その他の条件はポリ乳酸樹脂、および
その他の樹脂の分子量の組み合わせによっても異なり、一概にはいえないが、種々の剪断
条件下での相図に基づき、簡単な予備実験をすることにより条件を設定することができる
。
　次に上記剪断下で溶融混練により相溶状態としたポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリ
エステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料と
するポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂からなるポリ乳酸樹脂組成物
を、非剪断下でスピノーダル曲線の内側の不安定状態として、スピノーダル分解せしめる
に際し、不安定状態とするための温度、その他の条件は、ポリ乳酸樹脂、およびポリ乳酸
を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパン
を主原料とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の分子量の組み合
わせによっても異なり、一概にはいえないが、種々の剪断条件下での相図に基づき、簡単
な予備実験をすることにより設定することができる。この剪断場依存型相溶解・相分解で
のスピノーダル分解による、構造の微細化をより効果的に生じさせるためには、上記剪断
条件下での相図の変化幅が大きくなるよう、ポリ乳酸樹脂、およびポリ乳酸を除くポリエ
ステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とす
るポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の分子量の組み合わせを選択す
ることが好ましい。
【００４８】
このスピノーダル分解で相分離した後は、所望の構造周期に到達した段階で構造を固定す
ればよい。かかるスピノーダル分解による構造生成物を固定化する方法としては、急冷等
による短時間での相分離相の一方または両方の成分の構造固定や、結晶化によって自由に
運動できなくなることを利用した構造固定が挙げられる。また中期過程から後期過程にか
ける波長の増大過程において、組成や界面張力の影響によっては、片方の相の連続性が途
切れ、上述の両相連続構造から分散構造に変化する場合もある。この場合には所望の粒子
間距離に到達した段階で構造を固定すればよい。
【００４９】
　本発明のポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂を主たる構成単位とするポリ乳酸樹脂を含んでなるポリ乳酸樹脂組成
物は、構造周期０．００１～２μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．００１
～２μｍの範囲の分散構造に構造制御されているが、さらに優れた機械特性を得るために
は、構造周期０．００１～１．２μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．００
１～１．２μｍの範囲の分散構造に制御することが好ましく、さらには、構造周期０．０
０１～０．８μｍの範囲の両相連続構造、または粒子間距離０．００１～０．８μｍの範
囲の分散構造に制御することがより好ましい。
【００５０】
　また、本発明のポリ乳酸樹脂組成物に、さらにポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエ
ステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とす
るポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂を含むブロックコポリマーやグ
ラフトコポリマーやランダムコポリマーなどのコポリマーである第３成分を添加すること
は、相分解した相間における界面の自由エネルギーを低下させ、両相連続構造における構
造周期や、分散構造における分散粒子間距離の制御を容易にするため好ましく用いられる
。この場合通常、かかるコポリマーなどの第３成分は、それを除く２成分の樹脂からなる
ポリ乳酸樹脂組成物の各相に分配されるため、２成分の樹脂からなるポリ乳酸樹脂組成物
同様に取り扱うことができる。
【００５１】
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　本発明でのポリ乳酸樹脂組成物の組成については、ポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポ
リエステル、ポリアミド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料
とするポリカーボネートから選ばれる少なくとも１成分の樹脂の合計１００重量％に対し
て、通常ポリ乳酸樹脂が４０重量％以上が用いられ、さらにポリ乳酸樹脂の特性を効果的
に発現するため好ましい組成として、６０～９５重量％の範囲がより好ましく、特に６５
～９５重量％の範囲が好ましい。
【００５２】
本発明に対して、本発明の目的を損なわない範囲で充填剤（ガラス繊維、炭素繊維、天然
繊維、有機繊維、セラミックスファイバー、セラミックビーズ、アスベスト、ワラステナ
イト、タルク、クレー、マイカ、セリサイト、ゼオライト、ベントナイト、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）
、酸化防止剤（ヒンダートフェノール系、アミン系、ホスファイト系、チオエステル系な
ど）、紫外線吸収剤（ベンゾトリアゾール系、ベンゾフェノン系、シアノアクリレート系
など）、赤外線吸収剤、有機顔料（シアニン系、スチルベン系、フタロシアニン系、アン
トラキノン系、ペリノン系、キナクリドン系、イソインドリノン系、クノフタロン系など
）、無機顔料、蛍光増白剤、滑剤、離形剤、難燃剤（リン系、ブロム系など）、抗菌剤、
制電剤、核化剤、撥水剤、防カビ剤、消臭剤、ブロッキング防止剤などを添加することが
できる。
【００５３】
本発明のポリ乳酸樹脂組成物は、相溶性または混和性に優れ溶融混練可能であることから
、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。
成形品としては、射出成形品、押出成形品、ブロー成形品、フイルム、繊維、シートなど
として利用できる。またフイルムとしては、未延伸、一軸延伸、二軸延伸、インフレーシ
ョンフィルムなどの各種フイルムとして、繊維としては、未延伸糸、延伸糸、超延伸糸な
ど各種繊維として利用することができる。また、これらの物品は、電気・電子部品、建築
部材、自動車部品、日用品など各種用途に利用することができる。
【００５４】
【実施例】
以下に実施例を挙げて本発明をより具体的に説明するが、勿論本発明はこれらに限定され
るものではない。
【００５５】
実施例１
表１記載の組成からなる原料を、シリンダー温度２４０℃に設定し、ニーディングゾーン
を１箇所有し、スクリュー回転数を１００ｒｐｍの通常速度で回転させた２軸スクリュー
押出機（池貝工業社製ＰＣＭ－３０）に供給し、ダイから吐出後のガットをすぐに氷水中
に急冷し、構造を固定した。
【００５６】
次に、上記ダイから吐出後、氷水中に急冷し構造を固定したガットを用い、加熱プレスに
より表１記載の温度、時間で熱処理後、急冷し構造を固定したシート（厚み０．５ｍｍ）
を作製した。該シートから厚み１００μｍの切片を切り出し、光散乱を測定した。表１に
は該ピーク位置（θm）から下式で計算した、構造周期（Λm）を記した。
Λm ＝（λ／２）／ｓｉｎ（θm ／２）
またこの切片から超薄切片を切り出したサンプルについて位相差光学顕微鏡にて観察を行
い、構造の状態を観察した結果を表１に記した。
【００５７】
以上の様に、両相連続構造が出現し、さらには光散乱を測定した際に、散乱極大のピーク
が出現し該構造が周期構造を有していることから、本サンプルはスピノーダル分解により
構造が形成されたものと考えられる。これは２軸押出機の溶融混練時において一旦相溶化
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し、加熱プレスでのシート化時にスピノーダル分解により相分離し、その後急冷すること
により構造が固定されたものと考えられる。
【００５８】
また別途、該シートから、長さ×幅×厚み＝５０ｍｍ×１０ｍｍ×０．５ｍｍのサンプル
を切り出し、２３℃、５０％ＲＨの環境下、オリエンテック社製テンシロンＵＴＡ－４を
用いて、チャック間距離２０ｍｍ、引張速度１０ｍｍ／分で測定した引張強度測定結果を
表１に記した。
【００５９】
また別途、該シートから、長さ×幅×厚み＝５０ｍｍ×１０ｍｍ×０．５ｍｍの短冊状サ
ンプルを切り出し、試験片を、長手方向の片端から２０ｍｍの位置で保持して試験片が水
平になるように片持ち状態で固定し、１００～１７０℃まで１０℃間隔の各温度に設定さ
れたオーブン中に６０分間放置した後、保持した部分と反対側の先端が自重によって垂れ
下がった垂直距離を測定した。次にこの各温度での垂れ下がり垂直距離と温度をプロット
し各点間を直線で結び、垂れ下がり垂直距離３ｍｍと交差する温度を耐熱温度とし、その
値をヒートサグ試験の結果として表１に記載した。
【００６０】
実施例２
ニーディングゾーンを２箇所有し、スクリュー回転数を３００ｒｐｍの高速で回転させた
２軸スクリュー押出機（池貝工業社製ＰＣＭ－３０）を用いた以外は、実施例１と同様で
あり、該サンプルの引張強度、耐熱温度を測定した結果、および構造周期、構造の状態を
観察した結果を表１に記載した。本例の様に、より高い剪断を賦与することにより、剪断
場依存型相溶解・相分解が生じ、その結果、より微細な周期構造が出現し、優れた耐熱性
と、機械強度を発現したものと考えられる。
【００６１】
実施例３～４、６～８
表１記載の組成からなる原料を、シリンダー温度２４０℃に設定し、ニーディングゾーン
を２箇所有し、スクリュー回転数を３００ｒｐｍの高速で回転させた２軸スクリュー押出
機（池貝工業社製ＰＣＭ－３０）に供給し、ダイから吐出後のガットをすぐに氷水中に急
冷し、構造を固定した。
【００６２】
次に、上記ダイから吐出後、氷水中に急冷し構造を固定したガットを用い、加熱プレスに
より表１記載の温度、時間で熱処理後、急冷し構造を固定したシート（厚み０．５ｍｍ）
を作製した。該シートから厚み１００μｍの切片を切り出し、小角Ｘ線散乱、または光散
乱を測定した。表１には該ピーク位置（θm）から下式で計算した、構造周期（Λm）を記
した。なお、分散構造を有する場合の粒子間距離も両相連続構造における構造周期と同じ
方法で算出される。
Λm ＝（λ／２）／ｓｉｎ（θm ／２）
またこの切片から超薄切片を切り出したサンプルについて透過型電子顕微鏡、または位相
差光学顕微鏡にて観察を行い、構造の状態を観察した結果を表１に記した。
【００６３】
図１に実施例３の組成物における各成分の分散形態を示す位相差光学顕微鏡写真を示す。
該写真から、規則的な両相連続構造が観察される。
【００６４】
図２に実施例７の組成物における各成分の分散形態を示す位相差光学顕微鏡写真を示す。
該写真から、規則的な両相連続構造が観察される。
【００６５】
以上の様に、両相連続構造が出現し、さらには光散乱を測定した際に散乱極大のピークが
出現し、該構造が周期構造を有していること、及び分散構造においても散乱実験により散
乱極大のピークが出現し該構造が周期構造を有していることから、２軸押出機の高剪断時
において一旦相溶化したサンプルは、加熱プレスでのシート化時にスピノーダル分解によ
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り相分離し、その後急冷することにより構造が固定されたものと考えられる。
【００６６】
また別途、該シートから、長さ×幅×厚み＝５０ｍｍ×１０ｍｍ×０．５ｍｍのサンプル
を切り出し、２３℃、５０％ＲＨの環境下、オリエンテック社製テンシロンＵＴＡ－４を
用いて、チャック間距離２０ｍｍ、引張速度１０ｍｍ／分で測定した引張強度測定結果を
表１に記した。
【００６７】
また別途、該シートから、長さ×幅×厚み＝５０ｍｍ×１０ｍｍ×０．５ｍｍの短冊状サ
ンプルを切り出し、試験片の片端２０ｍｍを保持して試験片が水平になるように片持ち状
態で固定し、１００～２５０℃まで１０℃間隔の各温度に設定されたオーブン中に６０分
間放置した後、保持した部分と反対側の先端が自重によって垂れ下がった垂直距離を測定
した。次にこの各温度での垂れ下がり垂直距離と温度をプロットし各点間を直線で結び、
垂れ下がり垂直距離３ｍｍと交差する温度を耐熱温度とし、その値をヒートサグ試験の結
果として表１に記載した。
【００６８】
実施例５
押出温度および熱処理温度を２７０℃で行ったこと以外は、実施例２と同様であり、シー
トの引張強度、耐熱温度を測定した結果、および構造周期、構造の状態を観察した結果を
表１に記載した。
【００６９】
比較例１
ＰＢＴの添加量を増加した以外は、実施例２と同様であり、シートの引張強度、耐熱温度
を測定した結果、およびシートの構造周期、構造の状態を観察した結果を表１に記載した
。本例の様に、構造の粗大化が進行し、かかる構造周期が本発明範囲を外れると、機械特
性、耐熱性に劣るものしか得られなかった。
【００７０】
　なお、使用樹脂は、以下に示すものを使用した。
ＰＬＡ ：ポリ乳酸（Ｄ体の含有量が１．２％であり、ＰＭＭＡ換算の重量平均分子量が
１０万であるポリＬ乳酸樹脂、溶解度パラメータ
９．６）
ＰＢＴ：ポリエステル樹脂（ポリブチレンテレフタレート：固有粘度０．５ｄｌ／ｇ、溶
解度パラメータ１０．８）
ＰＥＴ：ポリエステル樹脂（ポリエチレンテレフタレート：固有粘度０．６ｄｌ／ｇ、溶
解度パラメータ１０．３）
Ｎ６：ポリアミド樹脂（Ｎ６、濃硫酸中、濃度１％、２５℃で測定した相対粘度が１．８
、溶解度パラメータ１０．６）
Ｎ１２：ポリアミド樹脂（Ｎ１２、濃硫酸中、濃度１％、２５℃で測定した相対粘度が１
．７、溶解度パラメータ９．５）
ＰＣ：ポリカーボネート樹脂（三菱エンプラ社製Ｈ４０００、固有粘度０．４ｄｌ／ｇ）
ＰＥ：ポリエチレン樹脂（三井化学社製、“ハイゼックス”７０００Ｆ、溶解度パラメー
タ７．９）
　また、ポリ乳酸の重量平均分子量は、日本Ｗａｒｔｅｒｓ（株）製、Ｗａｒｔｅｒｓ２
６９０を用い、ＰＭＭＡを標準とし、カラム温度４０℃、クロロホルム溶媒を用いて測定
し、ポリエステル樹脂の固有粘度は、ｏ－クロロフェノール溶液を２５℃で測定し、ポリ
アミド樹脂の相対粘度は、１％の濃硫酸溶液を２５℃で測定し、ポリカーボネート樹脂の
固有粘度はメチレンクロライド溶液を２０℃で測定した。
【００７１】
【表１】
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50【００７２】
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比較例２
ポリ乳酸樹脂以外のその他の樹脂を配合しなかったこと以外は、実施例２と同様に溶融混
練しリペレットし、シートの引張強度、耐熱温度を測定した結果を表２に記載した。本例
はポリ乳酸樹脂アロイ系との比較用のサンプルである。
【００７３】
比較例３
その他の樹脂をポリエチレン樹脂とし、シリンダー温度２４０℃に設定し、ニーディング
ゾーンを１箇所有し、スクリュー回転数を１００ｒｐｍの通常速度で回転させた２軸スク
リュー押出機（池貝工業社製ＰＣＭ－３０）に供給し、ダイから吐出後のガットをすぐに
氷水中に急冷し、構造を固定した。本サンプルについても実施例２と同様に、シートを作
製し、該シートの引張強度、耐熱温度を測定した結果、および構造の状態を観察した結果
を表２に記載した。本例の場合、非周期構造で不均一な分散構造となることから、本サン
プルはスピノーダル分解により構造が形成されたものではないと考えれる。これは押出温
度２４０℃の押出機中の通常剪断下で相溶化していないものと考えられる。この場合、機
械特性、耐熱性に劣るものしか得られなかった。
【００７４】
比較例４
シリンダー押出温度を２４０℃に設定し、ニーディングゾーンを２箇所有し、スクリュー
回転数を３００ｒｐｍの高速で回転させた２軸スクリュー押出機（池貝工業社製ＰＣＭ－
３０）に供給し、ダイから吐出後のガットをすぐに氷水中に急冷し、構造を固定した。本
サンプルについても実施例２と同様に、シートを作製し、該シートの引張強度、耐熱温度
を測定した結果、および構造の状態を観察した結果を表２に記載した。本例の場合、非周
期構造で不均一な分散構造となることから、本サンプルはスピノーダル分解により構造が
形成されたものではないと考えられる。これは押出温度２４０℃の押出機中の高剪断下で
も相溶化していないものと考えられる。　この場合、機械特性、耐熱性に劣るものしか得
られなかった。
【００７５】
【表２】
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【００７６】
　これらの結果から、本発明のポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミ
ド、２，２’－ビス（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネー
トから選ばれる少なくとも１成分の樹脂からなる特定構造周期の両相連続構造物、分散構
造物が、優れた機械特性、耐熱性を有していることがわかる。
【００７７】
【発明の効果】
　本発明のポリ乳酸樹脂と、ポリ乳酸を除くポリエステル、ポリアミド、２，２’－ビス
（４－ヒドロキシフェニル）プロパンを主原料とするポリカーボネートから選ばれる少な
くとも１成分の樹脂の合計１００重量％に対して、ポリ乳酸樹脂４０重量％以上を含んで
なるポリ乳酸樹脂組成物であって特定構造としたポリ乳酸樹脂組成物で、ポリ乳酸樹脂の
課題である耐熱性を改良し、かつ機械強度にも優れるポリ乳酸樹脂組成物を得ることがで
きる。
【図面の簡単な説明】
【図１】実施例３の組成物における各成分の分散形態を示す位相差光学顕微鏡写真を示す
。
【図２】実施例７の組成物における各成分の分散形態を示す位相差光学顕微鏡写真を示す
。
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