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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】コロナ放電処理等の易接着処理による簡単な方法でフィルム強度と易接着性を併
せもつ二軸延伸ポリエステルフィルムの提供。
【解決手段】ＤＳＣにより得られる４０℃／分の速度で溶融状態から冷却される際に観察
される再結晶化温度と２０℃／分の速度での再結晶化温度の差が０～１５℃である、テレ
フタル酸とエチレングリコールを主たる構成成分とし、窒素系化合物及び硫黄系化合物の
混入量が１ｐｐｍ以下であるポリエステル樹脂からなる、３～５０μｍ、好ましくは４～
４５μｍ、より好ましくは５～４０μｍの厚みを有する、二軸延伸ポリエステルフィルム
製造方法。前記ポリエステル樹脂を加熱溶融後、チルロール上に押し出して未延伸フィル
ムを得る工程と、未延伸フィルムを二軸延伸する工程と、二軸延伸フィルムを熱的固定後
、コロナ処理する工程と、を含む、二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　３～５０μｍの厚みを有する二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法であって、テレ
フタル酸とエチレングリコールを主たる構成成分とし、窒素系化合物及び硫黄系化合物の
混入量が１ｐｐｍ以下であるポリエステル樹脂を加熱溶融し、チルロール上に押し出して
未延伸フィルムを得る工程、未延伸フィルムを二軸延伸する工程、二軸延伸フィルムを熱
固定後、コロナ処理をする工程を含むことを特徴とする二軸延伸ポリエステルフィルムの
製造方法。
【請求項２】
　前記二軸延伸ポリエステルフィルムが下記要件（１）～（４）のフィルム物性を満足す
る請求項1記載の二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法。
（１）長手方向の熱収縮率が０．５～１０％である。
（２）突き刺し強度が５～２０Ｎである。
（３）易接着処理面側について、ＡＴＲ－ＩＲにより求められる表面結晶化度が１．１０
～１．３５である。
（４）フィルムの易接着処理面の表面結晶化度からフィルムの非処理面の表面結晶化度を
引いた値が－０．１～０の範囲にある。
【請求項３】
　前記ポリエステル樹脂のＤＳＣにより得られる４０℃／分の速度で溶融状態から冷却さ
れる際に観察される再結晶化温度と２０℃／分の速度での再結晶化温度の差が０～１５℃
である請求項１または２に記載の二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法。
【請求項４】
　前記ポリエステル樹脂がイソフタル成分を有する請求項１～３のいずれか一項に記載の
二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法。
【請求項５】
　前記ポリエステル樹脂が植物由来のエチレングリコール成分から重合されたポリエステ
ル樹脂を含む請求項１～３のいずれか一項に記載の二軸延伸ポリエステルフィルムの製造
方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、易接着性ポリエステルフィルムに関する。更に詳しくは、各種ラミ用途、印
刷用途において優れた接着性を示すポリエステルフィルムとその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　ポリエチレンテレフタレ－ト（ＰＥＴ）フィルムに代表される二軸延伸ポリエステルフ
ィルムは、その優れた透明性、寸法安定性、機械的性質、電気的性質、耐薬品性等から磁
気テ－プ、絶縁テープ、写真フィルム、トレーシングフィルム、包装材料、電気絶縁材料
、情報記録材料、各種工程紙などの幅広い分野で利用されている。しかしながら、二軸延
伸ポリエステルフィルムは高度に結晶配向しているため、フィルム表面は各種接着剤、塗
料、インキ、感光剤、磁性塗料、マット剤等に対する接着性が乏しい。そこで、簡便な方
法としては、フィルムを高温でアニール処理するほか、製膜工程中の熱固定時に高温での
処理を実施することで、フィルム全体の配向を下げて易接着化する方法が採られていたが
、かかる従来技術ではフィルムが脆化するという問題点があった。
【０００３】
　そこで、一般的な方法として、実際に各種工程で使用される場合にはポリエステルフィ
ルム表面に何らかの易接着処理を施す必要がある場合が多い。以下に例示する。
　原料中に結晶融解熱量の小さい成分（例えばポリアルキレングリコールなど）を添加・
共重合することにより、表面は融解しやすくなり、これによりインキ密着性、ラミネート
強度は増加するという技術が知られている（例えば特許文献１等参照。）。しかし、かか
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る従来技術は表面の結晶化度が低くなることから、接着性は改善するが、基材側の面の接
着性が高温では低下しやすい、ブロッキングしやすいという問題点があった。
【０００４】
　また、インラインコートまたはオフラインコートにより表面に易接着性のコート層を積
層により、形成される樹脂層によりインキ密着性、ラミネート強度が増加するという技術
が知られている（例えば特許文献２等参照。）。しかし、かかる従来技術は製造工程が複
雑化する、製品として使用されないフィルム端部を回収時に表層成分が混入するという問
題点があった。
【０００５】
　一方、印刷時やラミネート時において、インキ密着性、ラミネート強度などの接着性を
増加させるために、紫外線照射処理、コロナ放電処理、プラズマ放電処理、火炎処理など
の物理的方法や、アルカリ処理、プライマー処理などの化学的処理などを実施することが
知られている。例えば、表層に形成される極性基によりインキ密着性、ラミネート強度は
増加するという技術が知られていた（例えば特許文献３参照）。しかし、コロナ処理によ
りフィルム表面の結晶化度も高くなるため、易接着化しにくくなるという問題点があった
。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開昭５１－９０３４６号公報
【特許文献２】特公昭４１－８４７０号公報
【特許文献３】特公昭５８－２５３３１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、かかる従来技術の課題を背景になされたものである。すなわち、本発明の目
的はコロナ放電処理などの易接着処理など簡単な方法によりフィルム強度と易接着性を併
せもつ二軸延伸ポリエステルフィルムとを提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者は、かかる目的を達成するために鋭意検討した結果、本発明の完成に至った。
すなわち本発明は、
１．３～５０μｍの厚みを有する二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法であって、
　テレフタル酸とエチレングリコールを主たる構成成分とし、窒素系化合物及び硫黄系化
合物の混入量が１ｐｐｍ以下であるポリエステル樹脂を加熱溶融し、チルロール上に押し
出して未延伸フィルムを得る工程、未延伸フィルムを二軸延伸する工程、二軸延伸フィル
ムを熱固定後、コロナ処理をする工程を含むことを特徴とする二軸延伸ポリエステルフィ
ルムの製造方法。
２．前記二軸延伸ポリエステルフィルムが下記要件（１）～（４）のフィルム物性を満足
する請求項1記載の二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法。
（１）長手方向の熱収縮率が０．５～１０％である。
（２）突き刺し強度が５～２０Ｎである。
（３）易接着処理面側について、ＡＴＲ－ＩＲにより求められる表面結晶化度が１．１０
～１．３５である。
（４）フィルムの易接着処理面の表面結晶化度からフィルムの非処理面の表面結晶化度を
引いた値が－０．１～０の範囲にある。
３．前記ポリエステル樹脂のＤＳＣにより得られる４０℃／分の速度で溶融状態から冷却
される際に観察される再結晶化温度と２０℃／分の速度での再結晶化温度の差が０～１５
℃である請求項１または２に記載の二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法。
４．前記ポリエステル樹脂がイソフタル成分を有する上記１～３のいずれか一項に記載の
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二軸延伸ポリエステルフィルムの製造方法。
５．前記ポリエステル樹脂が植物由来のエチレングリコール成分から重合されたポリエス
テル樹脂を含む上記１～３のいずれか一項に記載の二軸延伸ポリエステルフィルムの製造
方法。
　本発明の積層体は二軸延伸ポリエステルフィルムのそれぞれの面を特定の表面状態とす
ることで、フィルムの強度を保ちながら、一方の面の表面の結晶化度と配向が低下させる
ことが可能となり、フィルムの接着性を向上できる。
【発明の効果】
【０００９】
　本発明により、従来は両立が困難であった密着性と力学特性とのバランス化のほか、他
の材料の混入もなく、表面層の耐熱性に優れた易接着性ポリエステルフィルムを提供する
ことが可能となる。
【発明を実施するための形態】
【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は、テレフタル酸（ＴＰＡ）とエチレングリコー
ル（ＥＧ）を主たる構成成分として得られるポリエステル（Ａ）であり、ＴＰＡの含有率
６０質量％以上が好ましく、さらには７０質量％以上、特には７５質量％以上が好ましく
、最も好ましくは８０質量％以上である。６０質量％未満であると結晶性が低下してしま
い、フィルム特性としては十分なものでなくなってしまう。
　主たる構成成分として用いるポリエステル（Ａ）は、ジカルボン酸成分として、ＴＰＡ
が９０モル％以上であることが好ましく、より好ましくは９５モル％以上であり、さらに
好ましくは９８モル％以上である。グリコール成分としてＥＧが９０モル％以上であるこ
とが好ましく、より好ましくは９５モル％以上であり、さらに好ましくは９７モル％以上
である。このとき重合時にエーテル結合により生成する副生物以外の不純物は含まれない
ことが好ましい。これらの不純物は非常に少量であっても、ポリエステル樹脂の融点を大
幅に低下させるため好ましくない。
【００１２】
　ポリエステルは、共重合体であってもよい。ポリエステルに共重合されても良いジカル
ボン酸成分としては、例えば、イソフタル酸、オルソフタル酸、ナフタレンジカルボン酸
、ビフェニルジカルボン酸、シクロヘキサンジカルボン酸、アジピン酸、アゼライン酸、
セバシン酸など挙げられる。ポリエステルに共重合されても良いグリコール成分としては
、例えば、エチレングリコール、１，３－プロピレングリコール、１，２－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、ジエチレングリコール、シクロヘキサンジオール、ポリ
エチレングリコール、ポリテトラメチレングリコール、ポリカーボネートジオール等が挙
げられる。これらの成分の共重合はポリエチレンテレフタレートの結晶化のしやすさと結
晶融点を低下させる効果があり、コロナ放電処理などの処理時の熱により容易に表面の配
向結晶を緩和させることになるため、本発明の目的に対して非常に好ましい方法である。
【００１３】
　また、ポリエステルの他の構成成分としては特に制限されないが、例えば、ポリブチレ
ンテレフタレート（ＰＢＴ）、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）、ポリブチレンナフ
タレート（ＰＢＮ）、ポリプロピレンテレフタレート（ＰＰＴ）などのポリエステル（Ａ
）以外のポリエステル樹脂が挙げられる。加えて、添加剤として、屈曲時の耐ピンホール
性を改善するために、柔軟なポリエーテル成分、ポリカーボネート成分、ポリエステル成
分の少なくともいずれかを共重合したポリエステル系およびポリアミド系エラストマー、
ポリオレフィン系エラストマー等が添加できる。これらの添加剤の量の下限は０重量％で
あり、上限は２０重量％であることが好ましい。２０重量％を超えると効果が飽和するほ
か、フィルムの透明性が低下するなどの不具合が起こることがある。
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【００１４】
　ポリエステルフィルムには滑剤を含有することができる。滑剤の種類としてはシリカ、
炭酸カルシウム、アルミナなどの無機系滑材のほか、有機系滑剤が好ましく、シリカ、炭
酸カルシウムがより好ましく、特にシリカが好ましい。これら滑剤の添加により、フィル
ムに透明性と滑り性とを付与することができる。
【００１５】
　滑剤のポリエステルフィルム中での含有濃度（ｐｐｍ）の下限は好ましくは１０であり
、より好ましくは３０であり、さらに好ましくは５０である。上記未満であると滑り性の
面で実用性が低くとなることがある。滑剤濃度（ｐｐｍ）の上限は好ましくは１００００
であり、より好ましくは９０００であり、さらに好ましくは８０００である。上記を超え
るとフィルムの透明性が低下することがある。
【００１６】
　滑剤の粒子径については一次粒子径の下限が０．００５μｍ、好ましくは０．０１０μ
ｍ、更に好ましくは０．０１５μｍである。０．００５μｍ以下では溶融時の粘度上昇が
見られるため好ましくない。滑剤の粒子径については一次粒子径の上限が５０μｍ、好ま
しくは４０μｍ、更に好ましくは３０μｍである。５０μｍ以上では透明性の低下や脱落
が見られ好ましくない。
【００１７】
　前記ポリエステル樹脂は必要に応じて、従来公知の添加剤、例えば、滑剤、安定剤、着
色剤、酸化防止剤、静電防止剤、紫外線吸収剤等を含有していてもよい。
【００１８】
　これらの添加剤は、インパクト強度や突き刺し強度が満足できる範囲で調整する必要が
ある。
【００１９】
　本発明におけるポリエステル樹脂の特徴は、ＤＳＣにより得られる－２０℃／分の速度
で溶融状態から冷却される際に観察される再結晶化温度（以下、Ｔｃ（Ａ）とする）とＤ
ＳＣにより得られる－４０℃／分の速度での再結晶化温度（以下、Ｔｃ（Ｂ）とする）の
差（以下、Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）とする。）が特定の範囲内にあることが特徴である。
　Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）の下限は好ましくは０である。より好ましくは０．５であり、
さらに好ましくは１である。０℃未満では結晶化速度が遅すぎて本発明に対して好ましく
ない。
　Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）の上限は好ましくは１５であり、より好ましくは１４．５であ
り、さらに好ましくは１４であり、特に好ましくは１３．５であり、最も好ましくは１３
．３である。上記を超えるとコロナ放電処理などの熱に対して非常に安定となるため、各
種接着性の改善効果が小さいため好ましくない。この理由については、結晶化速度が速く
、より低温で強固な表面の結晶が生成し、コロナ放電処理などの熱により容易に溶融しな
いためと推定される。
　Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）は、ポリエステル樹脂中の滑剤の種類や樹脂中の不純物の量、
共重合成分の種類や結晶化遅延効果のある添加剤の添加によりコントロールできることが
わかった。
【００２０】
　Ｔｃ（Ａ）の下限は好ましくは１４０であり、より好ましくは１４１であり、さらに好
ましくは１４３である。上記未満であると結晶化速度が低すぎてフィルムの耐熱性が低く
なることがある。
　Ｔｃ（Ａ）の上限は好ましくは１７５であり、より好ましくは１７０であり、さらに好
ましくは１６８である。上記を超えると結晶化温度と溶融温度の差が小さくなりすぎて延
伸性が低下することがある。
【００２１】
　Ｔｃ（Ｂ）の下限は好ましくは１３０であり、より好ましくは１３１であり、さらに好
ましくは１３３である。上記未満であると結晶化速度が低すぎてフィルムの耐熱性が低く
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なることがある。
　Ｔｃ（Ｂ）の上限は好ましくは１６５であり、より好ましくは１５５であり、さらに好
ましくは１５５である。上記を超えると接着性が得られないことがある。
【００２２】
　本発明におけるフィルムにおいてポリエステル樹脂のＴｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）を上記範
囲にするには、ポリエステル樹脂に含まれる結晶核剤の量の上限は１００ｐｐｍであり、
好ましくは１０ｐｐｍであり、最も好ましくは５ｐｐｍ以下である。
【００２３】
　また、不純物としては、窒素系化合物、硫黄系化合物など原料に含まれる不純物のほか
、重合中や溶融押出中に混入するものを指し、その混入量の上限は好ましくは１ｐｐｍ以
下、より好ましくは０．５ｐｐｍ以下、最も好ましくは０．１ｐｐｍ以下である。
　それぞれの上限を超えると、コロナ放電処理による結晶化度の変化が小さく易接着化の
効果が小さくなる。理由は不明であるが、熱固定時の配向した結晶の前駆体が低温で強固
な配向結晶を形成するようになり、この結果、二軸延伸後の表層の結晶の熱安定性が高く
なり、本発明での目的である処理時の熱による結晶の溶融が起こりにくく、易接着化の効
果が小さくなるものと推定される。
【００２４】
　本発明におけるポリエステルフィルムは、従来の化石燃料由来の原料を用いて得られた
ポリエステル樹脂以外に、植物由来の原料を用いて得られたポリエステル樹脂を使用する
ことも可能である。昨今の環境負荷低減の側面からは、むしろ植物由来原料を使用するこ
とが好ましい。具体的には、植物由来のＴＰＡ、ＥＧ、ＢＤ、アジピン酸、セバシン酸、
ダイマー酸、水添ダイマー酸、イソソルビド、フランジカルボン酸などが挙げられるがこ
れらに限定されない。
　特に植物由来の原料を用いて得られたポリエステル樹脂はその精製過程において不純物
の除去に限界があり、窒素化合物などが残存するなどの問題があるが、これらの植物由来
の原料を用いて得られたポリエステル樹脂はフィルムの結晶化促進に寄与し、強固な配向
結晶を形成するため、処理時の熱による表層の結晶緩和が小さくなり接着性低下の要因と
なるため、精製度の高い原料を使用することが重要である。
【００２５】
　本発明におけるポリエステルフィルムは、バージン原料のみからも得られることができ
るが、リサイクル原料を使用することも可能である。特にＰＥＴボトルを回収して得られ
る再生ＰＥＴレジンなどを使用することで昨今の環境負荷低減に寄与できる。
【００２６】
　再生ＰＥＴレジンのＩＶ（固有粘度、単位［ｄＬ／ｇ］）の下限は０．５であることが
必要であり、さらに好ましくは０．５５である。０．５未満では力学特性低下のほか、分
子量低下により結晶化速度が増加し製膜性が低下するなどの問題が起こるため好ましくな
い。ＩＶの上限は０．８の範囲であることが必要であり、好ましくは０．７５である。Ｉ
Ｖが０．８を超えると溶融粘度が高すぎて押出機での吐出量が低下し生産性が低下する。
　再生ＰＥＴレジンなど再生原料の添加量については特に制限されないが、色調やフィル
ムのＩＶなどから勘案して決定される。全量が再生ＰＥＴレジンであっても、差し支えな
いが、色調としてＣｏ－ｂ値が１０以下となる範囲が好ましく、具体的には０～９５％で
ある。
【００２７】
　再生ＰＥＴレジンを使用する場合はフィルムのポリエステル樹脂中のイソフタル酸の酸
成分に対する共重合量は０．５～２．５モル％が好ましく、１．０～２．５モル％がさら
に好ましい。
【００２８】
　また、ＰＥＴボトル用原料や再生ＰＥＴレジンを使用する場合にはキャスト時の静電密
着性の付与のため、溶融比抵抗を調整する添加剤を添加することが好ましい。添加剤とし
ては公知の化合物が使用でき、具体的には、Ｍｇ系化合物、Ｐ系化合物、Ｎａ系化合物、
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Ｋ系化合物、などが使用可能で、その溶融比抵抗と色調などの面から添加量などは決定さ
れる。
【００２９】
　以下に、本発明における二軸延伸フィルムの製膜方法について、具体的に述べるが、こ
れらに限定するものではない。
　本発明における延伸フィルムとしては長手方向（ＭＤ方向）もしくは横方向（ＴＤ方向
）の一軸延伸フィルムでも良いが、二軸延伸フィルムであることが好ましい。二軸延伸の
場合は逐次二軸延伸であっても同時二軸延伸であっても良いが、逐次二軸延伸がさらに好
ましい。
　延伸フィルムとすることで、従来のポリプロピレンフィルムでは予想できなかった１５
０℃でも熱収縮率が低いフィルムを得ることができる。
【００３０】
　以下に最も好ましい例である縦延伸－横延伸の逐次二軸延伸のフィルムの製造方法を説
明する。
　まず、ポリエステル樹脂を単軸または２軸の押し出し機で加熱溶融させ、チルロール上
に押し出して未延伸フィルムを得る。
【００３１】
　樹脂溶融温度（℃）の下限は好ましくは２２０であり、より好ましくは２４０であり、
さらに好ましくは２６０である。上記未満であると溶融粘度が高く、吐出が困難となるこ
とがある。樹脂溶融温度（℃）の上限は好ましくは３５０であり、より好ましくは３４０
であり、さらに好ましくは３３０である。上記を超えると熱分解による分子量低下や着色
などが見られるため好ましくない。
【００３２】
　押し出しダイス温度（℃）の下限は好ましくは２２０であり、より好ましくは２４０で
あり、さらに好ましくは２６０である。上記未満であると溶融粘度が高く、吐出が困難と
なることがある。押し出しダイス温度（℃）の上限は好ましくは３５０であり、より好ま
しくは３４０であり、さらに好ましくは３３０である。上記を超えると熱分解による分子
量低下や着色などが見られるため好ましくない。
【００３３】
　チルロール温度（℃）の下限は好ましくは０であり、より好ましくは２であり、さらに
好ましくは５である。チルロール温度が上記未満のように低すぎるとチルロールが結露す
ることがあり品質の安定性が低下するため好ましくない。チルロール温度（℃）の上限は
好ましくは８０であり、より好ましくは５０であり、さらに好ましくは４０である。上記
を超えると冷却化が不足し、延伸性の低下や厚み不良となることがある。
　キャスト速度（ｍ／ｍｉｎ）の下限は好ましくは２であり、より好ましくは５であり、
さらに好ましく１０はであり、特に好ましくは２０である。上記未満であると生産性が低
くとなることがある。
【００３４】
　キャスト速度（ｍ／ｍｉｎ）の上限は好ましくは１２０であり、より好ましくは１１０
であり、さらに好ましくは１００である。上記を超えるとキャストが不安定化となること
がある。キャスト厚み（μｍ）の下限は好ましくは１０であり、より好ましくは１５であ
り、さらに好ましくは２０である。上記未満であるとキャスト厚みが薄すぎて二軸延伸が
困難となることがある。
【００３５】
　キャスト厚み（μｍ）の上限は好ましくは１２５０であり、より好ましくは１０００で
あり、さらに好ましくは８００である。上記を超えると冷却が不十分となり、安定した延
伸性を得ることが困難となることがある。
【００３６】
　ＭＤ延伸方法としては一段延伸のほか、二段延伸などの多段延伸が好ましい。特に二軸
延伸後の面配向を高くさせないことや二軸延伸後の歪みの低減には二段延伸などの多段延
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伸が好ましい。ＭＤ延伸方法としてはロール加熱方式、赤外加熱方式が好ましい。
【００３７】
　ＭＤ延伸倍率（倍）の下限は好ましくは３であり、より好ましくは３．１であり、さら
に好ましくは３．２である。上記未満であると突き刺し強度などの力学特性の低下が見ら
れることがある。ＭＤ延伸倍率（倍）の上限は好ましくは４．５であり、より好ましくは
４．４であり、さらに好ましくは４．３である。上記を超えると製膜時に破断などが見ら
れ生産性が低下することがある。
　ＭＤ予熱温度（℃）の下限は好ましくは３０であり、より好ましくは３５であり、さら
に好ましくは４０である。上記未満であると予熱が不十分で、延伸が困難となることがあ
る。ＭＤ予熱温度（℃）の上限は好ましくは２００であり、より好ましくは１８０であり
、さらに好ましくは１５０である。上記を超えると結晶化してしまい、延伸が困難となる
ことがある。
　ＭＤ延伸温度（℃）の下限は好ましくは５０であり、より好ましくは６０であり、さら
に好ましくは７０であり、特に好ましくは８０である。上記未満であると樹脂が軟化せず
、延伸が困難となることがある。ＭＤ延伸温度（℃）の上限は好ましくは１５０であり、
より好ましくは１４５であり、さらに好ましくは１４０である。上記を超えると結晶化し
てしまい、延伸が困難となることがある。
　赤外加熱方式の場合での延伸温度はその製膜条件から適宜調整できるが、延伸時のフィ
ルム温度が上記の範囲にあることが好ましい。
【００３８】
　ＭＤ延伸速度（％／分）の下限は好ましくは１００であり、より好ましくは１５０であ
り、さらに好ましくは２００である。上記未満であると生産性が低くとなることがある。
ＭＤ延伸速度（％／分）の上限は好ましくは１０００００であり、より好ましくは９００
００であり、さらに好ましくは８００００である。上記を超えると製膜安定性が低下とな
ることがある。
【００３９】
　ＭＤ延伸倍率の下限は好ましくは２．５であり、より好ましくは２．６であり、さらに
好ましくは２．７である。上記未満であると表層の結晶化度が低く、押出ラミ条件変更時
に剥離力が変化となるほか、突き刺し強度が低下することがある。ＭＤ延伸倍率の上限は
好ましくは４．５であり、より好ましくは４．４であり、さらに好ましくは４．３５であ
る。上記を超えると製膜時の生産性の低下となることがある。
【００４０】
　ＭＤ延伸後の厚み（μｍ）の下限は好ましくは５であり、より好ましくは１０であり、
さらに好ましくは１５である。上記未満であると横延伸が困難となることがある。
ＭＤ延伸後の厚み（μｍ）の上限は好ましくは２５０であり、より好ましくは２４０であ
り、さらに好ましくは２３０である。上記を超えると二軸延伸後の厚みが厚すぎて本発明
の目的に対して不適となることがある。
【００４１】
　ＴＤ延伸倍率（倍）の下限は好ましくは３．５であり、より好ましくは３．６であり、
さらに好ましくは３．７である。上記未満であると製膜時の生産性が低下するほか、厚み
の均一性が低下することがある。ＴＤ延伸倍率（倍）の上限は好ましくは５であり、より
好ましくは４．８であり、さらに好ましくは４．５である。上記を超えると製膜時に破断
などが見られ生産性が低下することがある。
【００４２】
　ＴＤ予熱温度（℃）の下限は好ましくは３０であり、より好ましくは４０であり、さら
に好ましくは５０であり、特に好ましくは６０である。上記未満であると予熱が不十分で
、延伸が困難となることがある。ＴＤ予熱温度（℃）の上限は好ましくは１５０であり、
より好ましくは１４５であり、さらに好ましくは１４０である。上記を超えると結晶化し
てしまい、延伸が困難となることがある。
　ＴＤ延伸温度（℃）の下限は好ましくは５０であり、より好ましくは６０であり、さら
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に好ましくは７０であり、特に好ましくは８０であり、最も好ましくは１００である。上
記未満であると樹脂が軟化せず、延伸が困難となることがある。
ＴＤ延伸温度（℃）の上限は好ましくは１８０であり、より好ましくは１７５であり、さ
らに好ましくは１７０であり、特に好ましくは１６５であり、最も好ましくは１６０であ
る。上記を超えると結晶化してしまい、延伸が困難となることがある。
【００４３】
　熱固定条件の設定は本発明における最も重要な点である。本発明において、接着性の発
現にはコロナ放電処理などの処理時の熱でフィルム表面の結晶が緩和するように、熱固定
条件を設定する必要がある。コロナ放電処理前の状態で表面の結晶が強固なものであると
、結晶の溶融など、構造の緩和が起こりにくくなり、コロナ放電処理による接着性の改善
の効果が小さくなる。そのため、二軸延伸直後の熱固定前の状態に合わせて熱固定条件を
設定する必要がある。
【００４４】
　大まかな指針として、
・結晶化速度の速い原料を用いた場合や二軸延伸後の配向が高い場合は、表面の結晶が強
固なものとなっており、フィルム表面が到達する温度として高温の熱固定が必要であるが
、長時間高温にさらすとフィルムの力学特性が低下する。このため、フィルムが到達する
温度は高く、高温での処理時間は短くする必要がある。
・結晶化速度の遅い原料を用いた場合や二軸延伸後の配向が低い場合は、熱固定時の熱で
フィルムの結晶化が起こりにくいため、高温での熱固定ではフィルムが溶融するなどが起
こり、フィルムの力学特性が低下する。このため、低温かつ長時間での熱固定が必要であ
るが、あまりにも低温かつ長時間の処理ではフィルムの力学特性の改善や表面の結晶の溶
融などが起こらず、コロナ放電処理などによる接着性の改善が起こらない。このため、フ
ィルムの物性を確認した上で適宜熱固定温度を高めつつ高温での熱固定時間を短くする調
整する必要がある。
【００４５】
　これらの点について検討した結果、後述の表面結晶化度の範囲となるよう、製膜条件（
延伸倍率）および熱固定条件を調整し、コロナ放電処理前後の表面に調整することで、接
着性の改善が得られることを見出した。これらの点から適宜、条件を調整する必要があり
、以下に例示するが、これらの方法や条件に限定されるものではない。
　以下には、熱固定ゾーンが一つまたは二つ以上ある場合（前半部をゾーン１、後半部を
ゾーン２とする）を想定して記載する。
【００４６】
　各ゾーンの熱固定温度（℃）の下限は好ましくは１５０であり、より好ましくは１６０
であり、さらに好ましくは１７０である。上記未満であると熱収縮率が大きくなりすぎて
、各種加工工程での寸法安定性不良となることがある。各ゾーンの熱固定温度（℃）の上
限は好ましくは２８０であり、より好ましくは２７０であり、さらに好ましくは２６０で
ある。上記を超えると表層の結晶のみならず、フィルム全体の配向が崩壊し、力学特性の
低下が起こることがある。
【００４７】
　熱固定時間（秒）の下限は好ましくは０．５であり、より好ましくは１であり、さらに
好ましくは１．２であり、特に好ましくは１．５であり、最も好ましくは２．５である。
上記未満であると生産性が低下となることがある。熱固定時間（秒）の上限は好ましくは
５０であり、より好ましくは１５であり、さらに好ましくは１０であり、特に好ましくは
７であり、最も好ましくは５である。上記を超えると生産性が低下となることがある。
【００４８】
　ＴＤリラックス率（％）の下限は好ましくは０であり、より好ましくは０．５であり、
さらに好ましくは０．８である。上記未満であると破断しやすく、生産性が低下となるこ
とがある。ＴＤリラックス率（％）の上限は好ましくは２０であり、より好ましくは１５
であり、さらに好ましくは１０である。上記を超えるとたるみが発生し、幅方向の厚み精
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度が低下となることがある。
【００４９】
　ＴＤ出口での製膜速度（ｍ／ｍｉｎ）の下限は好ましくは３であり、より好ましくは５
であり、さらに好ましくは１０であり、特に好ましくは２０である。上記未満であると生
産性が低く、工業的な面から見て不適である。ＴＤ出口での製膜速度（ｍ／ｍｉｎ）の上
限は好ましくは５００であり、より好ましくは４００であり、さらに好ましくは３００で
ある。上記を超えると歪みが大きくとなることがある。
【００５０】
　二軸延伸後の厚み（μｍ）の下限は好ましくは３であり、より好ましくは４であり、さ
らに好ましくは５である。上記未満であると薄すぎて作業性が低下となることがある。二
軸延伸後の厚み（μｍ）の上限は好ましくは５０であり、より好ましくは４５であり、さ
らに好ましくは４０である。上記を超えると厚すぎて作業性が低下する以外にも、包装材
料として用いると屈曲性が低下となることがある。
【００５１】
（フィルム特性）
　本発明におけるフィルムの１５０℃×１５分でのＭＤ方向の熱収縮率（％）の下限は好
ましくは０．５であり、より好ましくは０．６であり、さらに好ましくは０．７である。
上記未満であると寸法安定性向上による実用上の効果が飽和する。１５０℃×１５分での
ＭＤ方向の熱収縮率（％）の上限は好ましくは１０であり、より好ましくは８であり、さ
らに好ましくは５である。上記を超えると各種加工工程でのピッチずれなどが発生し、外
観が低下することがある。
【００５２】
　本発明におけるフィルムの易接着処理面の表面結晶化度の下限は好ましくは１．１であ
り、より好ましくは１．１５であり、さらに好ましくは１．２であり、最も好ましくは１
．２５である。上記未満であると熱によるフィルム表層の結晶化度の変化が大きく、加工
後の熱処理により各種密着性が変化することがある。易接着処理面の表面結晶化度の上限
は好ましくは１．３５であり、より好ましくは１．３４であり、さらに好ましくは１．３
３であり、特に好ましくは１．３であり、最も好ましくは１．２８である。上記を超える
とフィルム表層の結晶化度が高すぎて接着性の低下となることがある。
【００５３】
　本発明におけるフィルムの非処理面の表面結晶化度の下限は好ましくは１．１であり、
より好ましくは１．１５であり、さらに好ましくは１．２であり、最も好ましくは１．２
５である。非処理面の表面結晶化度はコロナ放電処理などの処理前の表面と同一であるが
、上記未満であると、フィルム表層の結晶化度が低すぎて、各種密着性が変化することが
ある。非処理面の表面結晶化度の上限は好ましくは１．５であり、より好ましくは１．４
５であり、さらに好ましくは１．４である。上述のとおり、非処理面は各種処理前の処理
面とほぼ同一であるが、上記を超えるとフィルム表層の結晶化度が高すぎて易接着処理面
側の密着性が改善しないため好ましくない。
【００５４】
　本発明におけるフィルムの一方の面の表面結晶化度からフィルムの他方の面の結晶化度
を引いた値の下限は好ましくは－０．１であり、より好ましくは－０．０８であり、さら
に好ましくは－０．０５である。上記未満であると接着性改善の効果が飽和する。フィル
ムの一方の面の表面結晶化度からフィルムの他方の面の結晶化度を引いた値の上限は好ま
しくは０であり、より好ましくは－０．００１であり、さらに好ましくは－０．００４で
あり、最も好ましくは－０．００８である。上記を超えるとコロナ放電処理などの易接着
処理により表面の結晶化度が増加していることになり、接着性が改善されない。
　より限定的にはフィルムの易接着処理面の結晶化度から非処理面の結晶化度を引いた値
が上記範囲であるとよい。
【００５５】
　本発明におけるフィルムの突き刺し強度（Ｎ）の下限は好ましくは５であり、より好ま
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しくは６であり、さらに好ましくは７である。上記未満であると加工時の破断などが起こ
りやすくなることとなることがある。突き刺し強度（Ｎ）の上限は好ましくは２０であり
、より好ましくは１８であり、さらに好ましくは１７である。上記を超えると効果が飽和
することがある。
【００５６】
　本願明細書において、「易接着処理面」とは、以下に示す易接着処理が施された面をい
う。本発明における易接着処理方法として、紫外線照射処理、コロナ放電処理、プラズマ
放電処理、火炎処理などの物理的な方法のほか、アルカリ処理、プライマー処理などの化
学的処理などが使用できる。好ましいのは乾式で処理が可能な物理的な方法であり、より
好ましくは紫外線照射処理、コロナ放電処理、プラズマ放電処理、火炎処理であり、更に
好ましくは、紫外線照射処理、コロナ放電処理、プラズマ放電処理であり、最も好ましく
はコロナ放電処理である。
　コロナ放電処理については公知の方法が利用できる（例えば特許文献特開昭６２－１０
６９３４号参照）。好ましい放電量（Ｗ・ｍｉｎ／ｍ２）の下限は１であり、より好まし
くは５であり、更に好ましくは１０である。上記未満であると、処理の効果が小さく、接
着性の改善の効果が見られない。好ましい放電量（Ｗ・ｍｉｎ／ｍ２）の上限は２００で
あり、より好ましくは１８０であり、更に好ましくは１５０である。上記を超えると、表
面の酸化が進みすぎて逆に接着性の改善の効果が見られない。
【００５７】
　本発明において、フィルムの各特性を本発明の範囲とすることにより、ラミネート加工
した場合に非常に高い接着性（ラミネート強度）を付与できる。
　ラミネート強度の下限は好ましくは３であり、より好ましくは３．５であり、さらに好
ましくは４である。上記未満であると袋や蓋材などとして使用した際に、強い衝撃が加わ
ったときに破袋しやすいなどの不具合となることがある。ラミネート強度の上限は好まし
くは１５であり、より好ましくは１３であり、さらに好ましくは１０である。上記を超え
ると効果が飽和となることがある。
【００５８】
　本願は、平成２４年８月３日に出願された日本国特許出願第２０１２－１７２８１５号
に基づく優先権の利益を主張するものである。平成２４年８月３日に出願された日本国特
許出願第２０１２－１７２８１５号の明細書の全内容が、本願に参考のため援用される。
【実施例】
【００５９】
　次に、実施例により本発明をさらに詳細に説明するが、本発明は以下の例に限定される
ものではない。なお、フィルムの評価は次の測定法によって行った。
【００６０】
［ポリエステルの固有粘度］
　ポリエステル０．１ｇをフェノール／テトラクロロエタン（容積比：３／２）の混合溶
媒２５ｍＬ中に溶解させ、３０℃でオストワルド粘度計を用いて測定した。
【００６１】
［ポリエステルの融点］
　ＳＩＩ製示差走査型熱量計（ＤＳＣ）を用い、サンプル量１０ｍｇ、昇温速度２０℃／
分で測定した。ここで検知された融解吸熱ピーク温度を融点とした。
【００６２】
［厚み］
　ＪＩＳ－Ｚ－１７０２準拠の方法で測定した。
【００６３】
［表面結晶化度］
　試料の易接着処理面および非処理面の両面について、以下の条件でＦＴ－ＩＲ　ＡＴＲ
測定を行った。
ＦＴ－ＩＲ装置：Ｂｉｏ　Ｒａｄ　ＤＩＧＩＬＡＢ社製　ＦＴＳ－６０Ａ／８９６
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１回反射ＡＴＲアタッチメント：ｇｏｌｄｅｎ　ｇａｔｅ　ＭＫＩＩ（ＳＰＥＣＡＣ製）
内部反射エレメント：ダイヤモンド
入射角：４５°
分解能：４ｃｍ－１

積算回数：１２８回
　結晶化度は１３４０ｃｍ－１付近に現れる吸収と１４１０ｃｍ－１付近に現れる吸収度
の強度比（１３４０ｃｍ－１／１４１０ｃｍ－１）により算出した。ここで１３４０ｃｍ
－１はエチレングリコールのＣＨ２（トランス構造）の変角振動による吸収、１４１０ｃ
ｍ－１は結晶、配向とは無関係の吸収である。
　なお、「フィルムの一方の面の表面結晶化度からフィルムの他方の面の表面結晶化度を
引いた値」としては、「フィルムの易接着処理面の表面結晶化度から非処理面の表面結晶
化度を引いた値」を用いた。
【００６４】
［破断強度、破断伸度］
　ＪＩＳ　Ｋ　７１１３に準ずる。フィルムの長手方向および幅方向に幅１０ｍｍ、長さ
１００ｍｍの試料を、剃刀を用いて切り出して試料とした。２３℃、３５％ＲＨの雰囲気
下で１２時間放置したあと、測定は２３℃、３５％ＲＨの雰囲気下、チャック間距離４０
ｍｍ、引っ張り速度２００ｍｍ／分の条件で行い、５回の測定結果の平均値を用いた。測
定装置としては島津製作所社製オートグラフＡＧ５０００Ａを用いた。
【００６５】
［突き刺し強度］
　食品衛生法における「食品、添加物等の規格基準　第３：器具及び容器包装」（昭和５
７年厚生省告示第２０号）の「２．強度等試験法」に準拠して測定した。先端部直径０．
７ｍｍの針を、突刺し速度５０ｍｍ／分でフィルムに突き刺し、針がフィルムを貫通する
際の強度を測定して、突き刺し強度とした。測定は常温（２３℃）で行い、単位は［Ｎ］
である。
【００６６】
［熱収縮率］
　試験温度１５０℃、加熱時間１０分間とした以外は、ＪＩＳ－Ｃ－２３１８記載の寸法
変化試験法で測定した。
【００６７】
［ラミネート強度］
　厚み４０μｍのポリオレフィンフィルムとラミネートした積層体を、幅１５ｍｍ、長さ
２００ｍｍに切り出して試験片とし、東洋ボールドウイン社製の「テンシロンＵＭＴ－Ｉ
Ｉ－５００型」を用いて、温度２３℃、相対湿度６５％の条件下で、ポリエステルフィル
ム１の未処理面とポリオレフィン樹脂層との接合面での剥離強度を測定した。なお、引張
速度は１０ｃｍ／分、剥離角度は１８０度とした。
【００６８】
［インキ密着性］
　ＪＩＳ－Ｋ５４００に記載の碁盤目評価に準拠し、フィルムの易接着面にインキを印刷
後、クロスカットガイドを用いて１ｍｍマス目をカッター刃で１００個作成した後、粘着
テープ（ニチバン社製、セロハンテープ）を用いてマス目部分の密着力を評価した。
　用いたインキとして、溶剤型インキ（十條インキ社製、９００シリーズテトロンインキ
）を用い、フィルムの被覆層面（本発明の被覆層Ａ）に＃２５０のスクリーン印刷後２４
時間放置乾燥したものを用いた。
【００６９】
［ポリエステル樹脂１の製造例］
　テレフタル酸とエチレングリコールの混合物中に酢酸マグネシウム四水塩をポリエステ
ル中にＭｇ原子として６０ｐｐｍとなるように加え常圧下にて温度２５５℃でエステル化
反応させた。その後Ｓｂ原子としてポリエステル中に１５０ｐｐｍとなるような量の三酸
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化アンチモンおよびＰ原子としてポリエステル中に４０ｐｐｍとなるような量のリン酸ト
リメチルを加え、さらに温度２６０℃で反応させた。
　引き続いて、反応生成物を重縮合反応層に移し、平均粒径２．３μｍのシリカ粒子のエ
チレングリコールスラリーを、シリカがポリエステル中に１０００ｐｐｍとなるように添
加した後、次いで加熱昇温しながら反応系を徐々に減圧して１３３Ｐａ（１ｍｍＨｇ）の
減圧下、２８０℃で常法により重縮合を行い、ＩＶ＝０．６２のポリエステルチップを得
た。なお、得られたポリエステル樹脂は、ＤＳＣにより得られる２０℃／分の速度で溶融
状態から冷却される際に観察される再結晶化温度［Ｔｃ（Ａ）］が１６１℃、４０℃／分
の速度での再結晶化温度［Ｔｃ（Ｂ）］が１５７℃、Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）が４℃であ
った。
【００７０】
［実施例１］
　ポリエステル樹脂１を、１２０℃で２４時間減圧乾燥（１．３ｈＰａ）し、単軸押出機
を用いて２８０℃で溶融させた後、３０ｃｍ幅のＴダイ（２８０℃）より冷却ロール（表
面温度１０℃）上へキャストして（冷却ロール周面に対向するように設置した直径が３０
μｍのタングステンワイヤー電極から７．２ｋＶの電圧を印加し、０．２ｍＡの電流を流
して静電密着させて）、中央部の厚みが１７０μｍの未延伸シートを得た。
　該未延伸シートをロール温度９５℃で予熱し、延伸温度１００℃で長手方向に３．５倍
延伸し、ついで１００℃で横方向に４．０倍延伸し、次いで、リラックス率３．０％で、
２３０℃で熱固定処理を行い、厚さ１２μｍのポリエステルフィルムを得た。ＴＤ出口で
の速度は５０ｍ／ｍｉｎ、熱固定ゾーンでの滞留時間は２秒であった。その後、４０℃に
予熱後、フィルムの一方面側にコロナ放電処理を行った。コロナ放電処理は９０Ｗ・ｍｉ
ｎ／ｍ２で行った。その後、紙管に巻き取り、ポリエステルフィルム１とした。得られた
フィルムの特性を表１に示す。
【００７１】
［実施例２］
　表１に記載の条件によりフィルムを得た。得られたフィルムの製膜条件、物性および評
価結果を表１に示した。
【００７２】
［実施例３］
　原料として、ＰＥＴボトルを洗浄後、再ペレット化して得られた再生ＰＥＴ樹脂（ＩＶ
：０．６８、Ｃｏ－ｂ：８、イソフタル酸共重合量２．０モル％）６０％に平均粒径１．
３μｍの凝集シリカを含むポリエステル樹脂４０％を混合し、シリカ濃度を７００ｐｐｍ
としたものを用いて、表１に記載の条件によりフィルムを得た。得られたフィルムの製膜
条件、物性および評価結果を表１に示した。なお、上記の原料処方において、ＤＳＣによ
り得られる２０℃／分の速度で溶融状態から冷却される際に観察される再結晶化温度［Ｔ
ｃ（Ａ）］が１５１℃、４０℃／分の速度での再結晶化温度［Ｔｃ（Ｂ）］が１４４℃、
Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）が７℃であった。
【００７３】
［実施例４］
　原料として、ポリエステル樹脂１のエチレングリコールを植物由来エチレングリコール
とし、凝集シリカを添加せずに得られたポリエステル樹脂（ＩＶ：０．６５）８０％に平
均粒径２．３μｍの凝集シリカを３５００ｐｐｍで含むＰＥＴ樹脂２０％を混合し、シリ
カ濃度を７００ｐｐｍとしたものを用いて、表１に記載の条件によりフィルムを得た。得
られたフィルムの製膜条件、物性および評価結果を表１に示した。なお、上記の原料処方
において、ＤＳＣにより得られる２０℃／分の速度で溶融状態から冷却される際に観察さ
れる再結晶化温度［Ｔｃ（Ａ）］が１６８℃、４０℃／分の速度での再結晶化温度［Ｔｃ
（Ｂ）］が１５５℃、Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）が１３℃であった。また、用いた植物由来
エチレングリコール中の酸素循環式化学発光法により得られた窒素化合物量は０～１ｐｐ
ｍの範囲であった。
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【００７４】
［比較例１～４］
　表１に記載の条件によりフィルムを得た。得られたフィルムの製膜条件、物性および評
価結果を表１に示した。
【００７５】
［比較例５～７］
　原料として、不純物として窒素系化合物を１０ｐｐｍ含む植物由来エチレングリコール
を用いた以外は実施例４と同様にして得られたポリエステル樹脂（ＩＶ：０．６５）８０
％に平均粒径１．３μｍの凝集シリカを含むＰＥＴ樹脂２０％を混合し、シリカ濃度を１
０００ｐｐｍとしたものを用い、表１に記載の条件によりフィルムを得た。得られたフィ
ルムの製膜条件、物性および評価結果を表１に示した。なお、上記の原料処方において、
ＤＳＣにより得られる２０℃／分の速度で溶融状態から冷却される際に観察される再結晶
化温度［Ｔｃ（Ａ）］が１７５℃、４０℃／分の速度での再結晶化温度［Ｔｃ（Ｂ）］が
１５５℃、Ｔｃ（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）が２０℃であった。
【００７６】
［比較例８］
　ポリエステル樹脂１に結晶核剤（アデカ製アデカスタブＮＡ－０５）を１重量％添加し
た原料を用いて、表１に記載の条件によりフィルムを得た。得られたフィルムの製膜条件
、物性および評価結果を表１に示した。なお、上記の原料処方において、ＤＳＣにより得
られる２０℃／分の速度で溶融状態から冷却される際に観察される再結晶化温度［Ｔｃ（
Ａ）］が１８５℃、４０℃／分の速度での再結晶化温度［Ｔｃ（Ｂ）］が１５３℃、Ｔｃ
（Ａ）－Ｔｃ（Ｂ）が３２℃であった。
【００７７】
　上記結果を表１に示す。
【００７８】
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【表１】

【産業上の利用可能性】
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【００７９】
　本発明に用いるポリエステルフィルムは磁気テ－プ、絶縁テープ、写真フィルム、トレ
ーシングフィルム、包装材料、電気絶縁材料、情報記録材料、各種工程紙などの幅広い分
野に広く使用することができるが、特に耐熱性、寸法安定性に優れるため印刷加工に適す
る。
　また、耐熱性が高いため、コートや印刷の乾燥時に高温乾燥か可能となり、生産の効率
化や従来用いられにくかったコート剤やインキ、ラミネート接着剤などを用いることがで
きる。
　さらには、コンデンサーやモーターなどの絶縁フィルム、太陽電池のバックシート、無
機酸化物のバリアフィルム、ＩＴＯなどの透明導電フィルムのベースフィルムにも適する
。
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