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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失正接を用いて、該樹脂を含む材料を透過する
流体の透過性を評価することを特徴とする、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価
方法。
【請求項２】
前記樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失正接は、前記樹脂を含む材料の相転移点
における前記樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失正接であることを特徴とする請
求項１に記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法。
【請求項３】
前記樹脂を含む材料の相転移点における前記樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失
正接は、前記樹脂を含む材料のα転移点における前記樹脂を含む材料の動的粘弾性測定に
よる損失正接であることを特徴とする請求項２に記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透
過性の評価方法。
【請求項４】
前記樹脂を含む材料のα転移点における前記樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失
正接が、０．２以下であるか否かを判別することを含むことを特徴とする、請求項３に記
載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法。
【請求項５】
前記樹脂を含む材料のα転移点における前記樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失



(2) JP 4885652 B2 2012.2.29

10

20

30

40

50

正接が、０．１６以下であるか否かを判別することを含むことを特徴とする、請求項４に
記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法。
【請求項６】
前記樹脂を含む材料は、生分解性樹脂を含むことを特徴とする、請求項１乃至５のいずれ
か一項に記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法。
【請求項７】
前記生分解性樹脂は、ポリ乳酸を含むことを特徴とする、請求項６に記載の樹脂を含む材
料を通じた流体の透過性の評価方法。
【請求項８】
前記生分解性樹脂を含む材料は、９０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上加熱処理され
たものである、請求項６又は７に記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法
。
【請求項９】
前記生分解性樹脂を含む材料は１２０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上加熱処理され
たものである、請求項８に記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法。
【請求項１０】
前記生分解性樹脂を含む材料は９０℃以上１４０℃以下の温度で３０分以上加熱処理され
たものである、請求項６又は７に記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法
。
【請求項１１】
前記生分解性樹脂を含む材料は１２０℃以上１４０℃以下の温度で３０分以上加熱処理さ
れたものである、請求項８に記載の樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法、生分解性樹脂を含む材料
の処理方法、生分解性樹脂を含む材料、及び生分解性樹脂成形体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、環境保護の観点から、化粧料用の容器などの生活消費財には、微生物によって分
解され得る生分解性樹脂を利用することが、提案されている。一方、容器の材料及び包装
用の材料などについては、容器に収容される物質及び包装される物質が、空気中の酸素に
よって酸化されることによって、及び、空気中の水分を吸収又は吸着することによって、
変質することを低減することが、要求される。このため、容器の材料及び包装用の材料は
、空気中の酸素及び水分が、容器中に透過することを遮断する性能（ガス・水分バリア性
）を備えた材料であることが、望まれる。しかしながら、従来の生分解性樹脂における、
空気中の酸素及び水分の透過を遮断する性能が低く、従来の生分解性樹脂を、容器及び包
装に用いることは、好ましくない。
【０００３】
　そこで、生分解性樹脂を含む材料のガス・水分バリア性を向上させるために、生分解性
樹脂に微小な添加物を分散させたナノコンポジットが、提案されている。例えば、特許文
献１には、乳酸を主たる繰り返し単位とするポリエステル及び膨潤性層状珪酸塩からなる
生分解性ガスバリア材料が開示されている。このような分解性樹脂に微小な添加物を分散
させたナノコンポジットにおいては、生分解性樹脂に分散した微小な添加物が、空気中の
酸素及び水分が生分解性樹脂を透過することを、阻害する。このようにして、生分解性樹
脂中に分散した微小な添加物の空気中の酸素及び水分の透過を遮断する性能によって、分
解性樹脂に微小な添加物を分散させたナノコンポジットのガス・水分バリア性を向上させ
ることができる。
【０００４】
　しかしながら、生分解性樹脂に微小な添加物を分散させたナノコンポジットにおいては
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、生分解性樹脂に分散した微小な添加物によって、空気中の酸素及び水分が生分解性樹脂
を透過することを阻害するのであって、生分解性樹脂それ自体のガス・水分バリア性は、
改善されてない。
【０００５】
　なお、非特許文献１には、ナイロン－６にモンモリロナイトを配合したナイロン／クレ
イコンポジットの試験品を用いて、加熱温度１００℃、加熱時間が最大２４０時間の加熱
老化試験を実施し、加熱老齢試験を終えた試験品に対して行った動的粘弾性としてｔａｎ
δｍａｘの測定の結果が開示されている。
【０００６】
　また、生分解性樹脂のガス・水分バリア性を向上させるために、生分解性樹脂を熱処理
することによって生分解性樹脂の結晶化度を調整した生分解性樹脂も、提案されている。
ここで、生分解性樹脂の結晶化度とは、生分解性樹脂の全体に対する結晶部の割合を意味
する。すなわち、生分解性樹脂を、生分解性樹脂の結晶化温度より高い温度まで加熱し、
その後冷却すると、生分解性樹脂は、結晶化する。そして、空気中の酸素及び水分は、生
分解性樹脂の非晶部を相対的に容易に透過するが、分子が密に且つ規則的に配列した結晶
部を容易に透過することはできない。このようにして、生分解性樹脂を熱処理することに
よって、生分解性樹脂における結晶部の割合を増加させ、生分解性樹脂のガス・水分バリ
ア性を向上させることができる。
【０００７】
　しかしながら、生分解性樹脂の結晶化度を調整することによって改善される生分解性樹
脂のガス・水分バリア性は、生分解性樹脂を結晶化させる結晶化処理の条件に大きく依存
し、生分解性樹脂の結晶化度と生分解性樹脂のガス・水分バリア性との間の相関は、高く
はない。すなわち、生分解性樹脂が、同様の結晶化度を有していても、生分解性樹脂のガ
ス・水分バリア性が、大きく異なることがある。よって、実際には、生分解性樹脂のガス
・水分バリア性を、生分解性樹脂の結晶化度によって評価することは、不十分である。
【０００８】
　さらに、特許文献２には、メタキシリレンアジパミド単位、メタキシリレンイソフタラ
ミド単位およびメタキシリレンテレフタラミド単位からなる群より選ばれたアミド繰り返
し単位の少なくとも１つを樹脂全体に対して少なくとも２０モル％以上含むポリアミド樹
脂からなり、２５℃、相対湿度１００％における非晶部の吸水率が８重量％以下であり、
かつ、周波数１０Ｈｚおよびひずみ０．０５％の条件下に引張りモードで測定した動的粘
弾性の温度分散スペクトルにおけるβ緩和の活性化エネルギーが１８ｋＪ／ｍｏｌ以下で
あることを特徴とするガスバリア性に優れたポリアミド樹脂が開示されている。
【０００９】
　しかしながら、特許文献２に開示される先行技術は、ガスバリア性に優れたポリアミド
樹脂を提供するものであり、一般的な生分解性樹脂を含む材料のガス・水分バリア性を向
上させる技術を開示するものではなく、一般的な生分解性樹脂を含む材料のガス・水分バ
リア性を評価する技術も開示していない。特に、ポリ乳酸のような生分解性樹脂を含む材
料のガス・水分バリア性を向上させる又は評価する技術は、開示も示唆もされていない。
【特許文献１】特開２００２－３３８７９６号公報
【特許文献２】特開平９－９５５３２号公報
【非特許文献１】Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｐｒｅｐｒｉｎｔｓ，Ｊａｐａｎ　Ｖｏ．５３，Ｎｏ
．２（２００４）第３６５２頁－第３６５３頁
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　本発明の目的の一つは、樹脂を含む材料を透過する流体の透過性をより適切に評価する
ことが可能な、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法を提供することである。
【００１１】
　本発明の別の目的は、生分解性樹脂を含む材料を透過する流体の透過性をより適切に低
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減することが可能な、生分解性樹脂を含む材料の処理方法を提供することである。
【００１２】
　本発明のさらに別の目的は、透過する流体の透過性がより適切に低減された、生分解性
樹脂を含む材料を提供することである。
【００１３】
　本発明のさらに別の目的は、透過する流体の透過性がより適切に低減された、生分解性
樹脂成形体を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１４】
　本発明の第一の態様は、樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失正接を用いて、該
樹脂を含む材料を透過する流体の透過性を評価することを特徴とする、樹脂を含む材料を
通じた流体の透過性の評価方法である。
【００１５】
　参考例は、生分解性樹脂を含む材料を、９０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好
ましくは３０分以上加熱することを特徴とする、生分解性樹脂を含む材料の処理方法であ
る。
【００１６】
　本発明の第二の態様は、生分解性樹脂を含む材料であって、当該生分解性樹脂を含む材
料のα転移点における当該生分解性樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失正接が、
０．２以下であることを特徴とする、生分解性樹脂を含む材料である。
【００１７】
　本発明の第三の態様は、生分解性樹脂を含む材料であって、当該生分解性樹脂を含む材
料のα転移点における当該生分解性樹脂を含む材料の動的粘弾性測定による損失正接が、
０．２以下であることを特徴とする、生分解性樹脂を含む材料である。
【００１８】
　本発明の第四の態様は、本発明の第二の態様又は本発明の第三の態様である生分解性樹
脂を含む材料を成形して得られることを特徴とする生分解性樹脂成形体である。
【発明の効果】
【００１９】
　本発明の第一の態様によれば、樹脂を含む材料を透過する流体の透過性をより適切に評
価することが可能な、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法を提供することが
できる。
【００２０】
　参考例によれば、生分解性樹脂を含む材料を透過する流体の透過性をより適切に低減す
ることが可能な、生分解性樹脂を含む材料の処理方法を提供することができる。
【００２１】
　本発明の第二又は第三の態様によれば、透過する流体の透過性がより適切に低減された
、生分解性樹脂を含む材料を提供することができる。
【００２２】
　本発明の第四の態様によれば、透過する流体の透過性がより適切に低減された、生分解
性樹脂成形体を提供することができる。

【発明を実施するための最良の形態】
【００２３】
　次に、本発明の実施の形態を図面と共に説明する。
【００２４】
　本発明の第一の実施形態は、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法において
、樹脂を含む材料の損失正接を用いて、樹脂を含む材料を透過する流体の透過性を評価す
ることを特徴とする。
【００２５】
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　ここで、樹脂を含む材料は、樹脂のみからなる材料であってもよく、樹脂及び樹脂以外
の添加物を含む組成物であってもよい。樹脂は、単一の樹脂であってもよく、複数の樹脂
の組み合わせであってもよい。樹脂は、特に限定されず、生分解性樹脂であってもよく、
非生分解性樹脂であってもよい。生分解性樹脂としては、ポリ乳酸のようなポリエステル
系樹脂、ポリエステルアミド系樹脂、ポリエステルカーボネート系樹脂、多糖類（ポリサ
ッカリド）、ポリペプチド、リグニン、及びこれらの誘導体が挙げられる。また、添加物
としては、例えば、公知の有機変性粘土鉱物、添加剤、酸化防止剤、熱安定剤、紫外線吸
収剤、滑剤、帯電防止剤、難燃剤、結晶化促進剤、末端封鎖剤、及び充填剤などが挙げら
れる。公知の有機変性粘土鉱物は、粘土鉱物の無機陽イオンの少なくとも一つを有機陽イ
オンで置換したものであり、樹脂を含む材料に有機変性粘土鉱物を分散させることによっ
て、樹脂を含む材料を通じた流体の透過度を低減することができる。
【００２６】
　樹脂を透過する流体は、気体又は液体であって、特に限定されないが、例えば、空気中
の酸素及び水分などが挙げられる。
【００２７】
　樹脂を含む材料の損失正接は、公知の動的粘弾性測定装置を使用して、例えば、日本工
業標準調査会ＴＲＫ０００５「プラスチック－動的機械特性による転移温度の求め方」に
記載されるような公知の測定方法によって測定される。すなわち、樹脂を含む材料の損失
正接は、動的粘弾性測定装置において、樹脂を含む材料の試験片をクランプで保持し、樹
脂を含む材料の試験片に正弦的なひずみを与えたとき、試験片に生じる応力を測定し、試
験片に生じる応力と試験片に与えた正弦的なひずみとの位相差δの正接ｔａｎδである。
【００２８】
　樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδは、樹脂を含む材料に生じる応力の弾性成分に対す
る樹脂を含む材料に生じる応力の粘性成分を表す。よって、樹脂を含む材料に生じる応力
の弾性成分が増加すると、樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδの値は小さくなり、樹脂を
含む材料に生じる応力の粘性成分が増加すると、樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδの値
は大きくなる。
【００２９】
　一方、樹脂を含む材料を構成する分子の運動性が低下すると、樹脂を含む材料を構成す
る分子が、密に配列し、樹脂を含む材料に生じる応力の弾性成分が増加して、樹脂を含む
材料の損失正接ｔａｎδの値は小さくなると予想される。逆に、樹脂を含む材料を構成す
る分子の運動性が向上すると、樹脂を含む材料を構成する分子が、疎に配列し、樹脂を含
む材料に生じる応力の粘性成分が増加して、樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδの値は大
きくなると予想される。
【００３０】
　また、樹脂を含む材料を構成する分子の運動性が低下すると、樹脂を含む材料を構成す
る分子が、密に配列し、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性は、減少すると考えられる
。逆に、樹脂を含む材料を構成する分子の運動性が向上すると、樹脂を含む材料を構成す
る分子が、疎に配列し、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性は、増加すると考えられる
。
【００３１】
　よって、樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδの値が小さいとき、樹脂を含む材料を通じ
た流体の透過性は、減少し、樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδの値が大きいとき、樹脂
を含む材料を通じた流体の透過性は、増加すると期待される。
【００３２】
　そして、本発明者は、樹脂を含む材料の損失正接と樹脂を含む材料を通じた流体の透過
性との相関が、樹脂を含む材料の結晶化度と樹脂を含む材料を通じた流体の透過性との相
関よりも高いことを、発見した。なお、樹脂を含む材料の結晶化度とは、結晶部及び非晶
部からなる、樹脂を含む材料の全体における結晶部の割合であり、公知のＸ線構造解析に
よって得られる、結晶部に対応する幅の狭いピークの面積と非晶部に対応する幅の狭いピ
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ークの面積から、
　結晶部＝（幅の狭いピークの面積）／｛（幅の狭いピークの面積）＋（幅の広いピーク
の面積）｝
に従って算出される値である。言い換えれば、本発明者は、樹脂を含む材料を通じた流体
の透過性は、樹脂を含む材料の全体における結晶部の割合を反映する、樹脂を含む材料の
結晶化度よりも、樹脂を含む材料を構成する分子の運動性を反映する、樹脂を含む材料の
損失正接を用いることによって、適切に評価されることを発見した。
【００３３】
　従って、本発明の第一の実施形態によれば、樹脂を含む材料の損失正接を用いて、樹脂
を含む材料を透過する流体の透過性を評価するので、樹脂を含む材料を透過する流体の透
過性をより適切に評価することが可能な、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方
法を提供することができる。
【００３４】
　本発明の第一の実施形態である、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法にお
いて、好ましくは、樹脂を含む材料の損失正接は、樹脂を含む材料の相転移点における樹
脂を含む材料の損失正接である。
【００３５】
　樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδは、樹脂を含む材料の温度に依存して変動する。す
なわち、樹脂を含む材料を構成する分子の運動性は、樹脂を含む材料の温度に依存して変
動するため、樹脂を含む材料を構成する分子の運動性を反映する、樹脂を含む材料の損失
正接ｔａｎδもまた、樹脂を含む材料の温度に依存して変動する。
【００３６】
　特に、樹脂を含む材料の温度を変動させると、樹脂を含む材料において、ガラス転移、
結晶化、軟化、溶融などの相転移が起こることがある。樹脂を含む材料において、ガラス
転移などの相転移が起こると、樹脂を含む材料を構成する分子の運動性は、大きく変化す
るため、樹脂を含む材料を構成する分子の配列も大きく変化する。その結果、樹脂を含む
材料に生じる応力の弾性成分及び粘性成分の割合が、急激に変化して、樹脂を含む材料の
損失正接ｔａｎδの値も、大きく変動する。
【００３７】
　本発明者は、驚くべきことに、樹脂を含む材料の相転移点における樹脂を含む材料の損
失正接ｔａｎδｍａｘが、樹脂を含む材料の結晶化度と樹脂を含む材料を通じた流体の透
過性との相関よりも高くなることがあることを、発見した。なお、樹脂を含む材料の相転
移点は、樹脂を含む材料において相転移が起こる温度である。本発明者は、常温で測定さ
れる樹脂を含む材料の結晶化度よりも、相転移が起こる温度における樹脂を含む材料の損
失正接ｔａｎδｍａｘが、常温における樹脂を含む材料を通じた流体の透過性と高い相関
を有することがあることを発見した。
【００３８】
　この発明者の発見に基づいて、樹脂を含む材料の損失正接として、樹脂を含む材料の相
転移点における樹脂を含む材料の損失正接を用いることによって、樹脂を含む材料を透過
する流体の透過性を、より適切に評価することができることがある。
【００３９】
　特に、樹脂を含む材料の相転移点における樹脂を含む材料の損失正接は、樹脂を含む材
料の温度に対する樹脂を含む材料の損失正接の極値であるため、より容易に、且つ、より
高い精度で得られる。すなわち、樹脂を含む材料の損失正接として、樹脂を含む材料の相
転移点における樹脂を含む材料の損失正接を用いることによって、樹脂を含む材料を透過
する流体の透過性を、より容易に且つより高い精度で評価することができることがある。
【００４０】
　本発明の第一の実施形態である、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法にお
いて、好ましくは、樹脂を含む材料の相転移点における樹脂を含む材料の損失正接は、樹
脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接である。
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【００４１】
　樹脂を含む材料の温度を変動させると、樹脂を含む材料にガラス転移が起こる温度であ
る（樹脂を含む材料を構成する樹脂の分子の主鎖が運動する）α転移点で、樹脂を含む材
料の損失正接ｔａｎδの値は、極値になる。例えば、樹脂を含む材料の温度を増加させる
と、α転移点で、樹脂を含む材料の損失正接ｔａｎδの値は、極大値ｔａｎδｍａｘにな
る。
【００４２】
　本発明者は、驚くべきことに、樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損
失正接が、樹脂を含む材料の結晶化度と樹脂を含む材料を通じた流体の透過性との相関よ
りも高いことを、発見した。すなわち、本発明者は、常温で測定される樹脂を含む材料の
結晶化度よりも、ガラス転移が起こる温度における樹脂を含む材料の損失正接が、常温に
おける樹脂を含む材料を通じた流体の透過性と高い相関を有することを発見した。
【００４３】
　この発明者の発見に基づいて、樹脂を含む材料の損失正接として、樹脂を含む材料のα
転移点における樹脂を含む材料の損失正接を用いることによって、樹脂を含む材料を透過
する流体の透過性をより適切に評価することができる。
【００４４】
　特に、樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接は、樹脂を含む材
料の温度に対する樹脂を含む材料の損失正接の極値であるため、より容易に、且つ、より
高い精度で得られる。すなわち、樹脂を含む材料の損失正接として、樹脂を含む材料のα
転移点における樹脂を含む材料の損失正接を用いることによって、樹脂を含む材料を透過
する流体の透過性を、より容易に且つより高い精度で評価することができる。
【００４５】
　本発明の第一の実施形態である、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法にお
いて、好ましくは、樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接が、０
．２以下であるか否かを判別することを含む。ここで、樹脂を含む材料のα転移点におけ
る樹脂を含む材料の損失正接は、一般的に、０より大きい。樹脂を含む材料のα転移点は
、樹脂を含む材料のガラス転移点であるため、樹脂を含む材料のα転移点においては、樹
脂を含む材料に生じる応力は、一般に、その弾性成分のみならず、その粘性成分をも含む
。よって、樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接は、一般には、
０にはならない。
【００４６】
　樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接が、０．２以下であるか
否かを判別することによって、樹脂を含む材料を透過する流体の透過性が、許容範囲にあ
るか否かを評価することができることが多い。すなわち、樹脂を含む材料のα転移点にお
ける樹脂を含む材料の損失正接が、０．２を超える場合には、樹脂を含む材料を透過する
流体の透過性が高すぎて、樹脂を含む材料を透過する流体の透過を抑制することが困難で
あることが多い。一方、樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接が
、０．２以下である場合には、樹脂を含む材料を透過する流体の透過性が、許容範囲にあ
り、樹脂を含む材料による、樹脂を含む材料を透過する流体の透過の抑制も、適切である
ことが多い。
【００４７】
　本発明の第一の実施形態である、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法にお
いて、好ましくは、樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接が、０
．１６以下であるか否かを判別することを含む。樹脂を含む材料のα転移点における樹脂
を含む材料の損失正接が、０．１６以下であるか否かを判別することによって、樹脂を含
む材料を透過する流体の透過が、十分に抑制されているか否かを評価することができるこ
とが多い。すなわち、樹脂を含む材料のα転移点における樹脂を含む材料の損失正接が、
０．１６以下である場合には、樹脂を含む材料を透過する流体の透過性が、低く、樹脂を
含む材料による、樹脂を含む材料を透過する流体の透過の抑制も、十分であることが多い
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。
【００４８】
　本発明の第一の実施形態である、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法にお
いて、好ましくは、樹脂を含む材料は、生分解性樹脂を含む。この場合には、生分解性樹
脂を含む材料の損失正接を用いて、生分解性樹脂を含む材料を透過する流体の透過性をよ
り適切に評価することができる。
【００４９】
　本発明の第一の実施形態である、樹脂を含む材料を通じた流体の透過性の評価方法にお
いて、好ましくは、生分解性樹脂は、ポリ乳酸を含む。この場合には、ポリ乳酸を含む材
料の損失正接を用いて、ポリ乳酸を含む材料を透過する流体の透過性をより適切に評価す
ることができる。
【００５０】
　特に、ポリ乳酸を含む材料のα転移点におけるポリ乳酸を含む材料の損失正接が、０．
２以下であるか否かを判別することによって、ポリ乳酸を含む材料を透過する流体の透過
性が、許容範囲にあるか否かを評価することができる。例えば、ポリ乳酸を含む材料を透
過する酸素の透過度が、概ね１２０ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下で
あるか否か、及び、ポリ乳酸を含む材料を透過する水分の透過率が、３年換算で１８％以
下であるか否かを評価することができる。また、ポリ乳酸を含む材料のα転移点における
ポリ乳酸を含む材料の損失正接が、０．１６以下であるか否かを判別することによって、
ポリ乳酸を含む材料を透過する流体の透過が、十分に抑制されているか否かを評価するこ
とができる。例えば、ポリ乳酸を含む材料を透過する酸素の透過度が、概ね４０ｍｌ・ｍ
ｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下であるか否か、及び、ポリ乳酸を含む材料を透
過する水分の透過率が、３年換算で１０％以下であるか否かを評価することができる。な
お、ポリ乳酸を含む材料を透過する酸素の透過度は、ポリ乳酸を含む材料のシートに１日
間１ＭＰａの圧力で酸素を適用したとき、単位面積（１ｍ２）及び単位厚さ（１ｍｍ）当
たりのポリ乳酸を含む材料のシートを透過する酸素の体積（ｍｌ）である。また、ポリ乳
酸を含む材料を透過する水分の透過率は、ポリ乳酸を含む内容積１３０ｍｌ、厚み１．１
ｍｍのボトルに水を充填したとき、３年間でボトル外へ透過する水の割合（％）である。
【００５１】
　本発明の第二の実施形態は、生分解性樹脂を含む材料の処理方法において、生分解性樹
脂を含む材料を、９０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは３０分以上加熱
することを特徴とする。
【００５２】
　生分解性樹脂を含む材料を、９０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは３
０分以上加熱することによって、加熱された生分解性樹脂を含む材料のα転移点における
加熱された生分解性樹脂を含む材料の損失正接を、０．２以下であるようにすることが可
能となる。その結果、加熱された生分解性樹脂を含む材料を透過する流体の透過性を、許
容範囲にあるようにし、加熱された生分解性樹脂を含む材料を透過する流体の透過を、加
熱された生分解性樹脂を含む材料によって、より適切に抑制することが可能となる。
【００５３】
　よって、本発明の第二の実施形態によれば、生分解性樹脂を含む材料を、９０℃以上１
４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは３０分以上加熱するので、生分解性樹脂を含む
材料を透過する流体の透過性をより適切に低減することが可能な、生分解性樹脂を含む材
料の処理方法を提供することができる。
【００５４】
　なお、生分解性樹脂を含む材料を加熱する処理を行わない場合には、生分解性樹脂を含
む材料のα転移点における生分解性樹脂を含む材料の損失正接は、概ね１以上である。ま
た、例えば、加熱処理がなされてない生分解性樹脂を含む材料の酸素の透過度は、２００
ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１程度である。
【００５５】
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　本発明の第二の実施形態である生分解性樹脂を含む材料の処理方法において、好ましく
は、生分解性樹脂を含む材料を、１２０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましく
は３０分以上加熱する。
【００５６】
　生分解性樹脂を含む材料を、１２０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは
３０分以上加熱することによって、加熱された生分解性樹脂を含む材料のα転移点におけ
る加熱された生分解性樹脂を含む材料の損失正接を、０．１６以下であるようにすること
が可能となる。その結果、加熱された生分解性樹脂を含む材料を透過する流体の透過性を
、低くし、加熱された生分解性樹脂を含む材料を透過する流体の透過を、加熱された生分
解性樹脂を含む材料によって、十分に抑制することが可能となる。
【００５７】
　本発明の第二の実施形態である生分解性樹脂を含む材料の処理方法において、好ましく
は、生分解性樹脂は、ポリ乳酸を含む。この場合には、ポリ乳酸を含む材料を、９０℃以
上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは３０分以上加熱することによって、加熱さ
れたポリ乳酸を含む材料のα転移点における加熱されたポリ乳酸を含む材料の損失正接を
、０．２以下であるようにすることができる。また、ポリ乳酸を含む材料を透過する酸素
の透過度を、概ね１２０ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下、及び、ポリ
乳酸を含む材料を透過する水分の透過率を３年換算で１８％以下にすることができる。さ
らに、ポリ乳酸を含む材料を、１２０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは
３０分以上加熱することによって、加熱されたポリ乳酸を含む材料のα転移点における加
熱されたポリ乳酸を含む材料の損失正接を、０．１６以下であるようにすることができる
。また、ポリ乳酸を含む材料を透過する酸素の透過度を、概ね４０ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－

２・ＭＰａ－１・日－１以下、及び、ポリ乳酸を含む材料を透過する水分の透過率を３年
換算で１０％以下にすることができる。
【００５８】
　本発明の第三の実施形態は、生分解性樹脂を含む材料であって、生分解性樹脂を含む材
料のα転移点における生分解性樹脂を含む材料の損失正接が、０．２以下であることを特
徴とする。
【００５９】
　本発明の第三の実施形態によれば、生分解性樹脂を含む材料のα転移点における生分解
性樹脂を含む材料の損失正接が、０．２以下であるので、透過する流体の透過性がより適
切に低減された、生分解性樹脂を含む材料を提供することができる。
【００６０】
　本発明の第三の実施形態である生分解性樹脂を含む材料において、好ましくは、生分解
性樹脂を含む材料のα転移点における生分解性樹脂を含む材料の損失正接が、０．１６以
下である。この場合には、透過する流体の透過性がより効果的に低減された、生分解性樹
脂を含む材料を提供することができる。
【００６１】
　本発明の第三の実施形態である生分解性樹脂を含む材料において、好ましくは、生分解
性樹脂は、ポリ乳酸を含む。この場合には、透過する流体の透過性がより適切に低減され
た、ポリ乳酸を含む材料を、より確実に、提供することができる。例えば、ポリ乳酸を含
む材料のα転移点におけるポリ乳酸を含む材料の損失正接が、０．２以下であるとき、ポ
リ乳酸を含む材料を透過する酸素の透過度は、概ね１２０ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰ
ａ－１・日－１以下であるか、及び、ポリ乳酸を含む材料を透過する水分の透過率は、３
年換算で１８％以下であり得る。さらに、ポリ乳酸を含む材料のα転移点におけるポリ乳
酸を含む材料の損失正接が、０．１６以下であるとき、ポリ乳酸を含む材料を透過する酸
素の透過度は、概ね４０ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下であるか、及
び、ポリ乳酸を含む材料を透過する水分の透過率は、３年換算で１０％以下であり得る。
【００６２】
　本発明の第四の実施形態は、生分解性樹脂を含む材料において、生分解性樹脂を含む材
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料を、９０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは３０分以上加熱することに
よって得られることを特徴とする。
【００６３】
　本発明の第四の実施形態によれば、生分解性樹脂を含む材料が、生分解性樹脂を含む材
料を、９０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましくは３０分以上加熱することに
よって得られるので、透過する流体の透過性がより適切に低減された、生分解性樹脂を含
む材料を提供することができる。
【００６４】
　本発明の第四の実施形態である生分解性樹脂を含む材料において、好ましくは、生分解
性樹脂を含む材料は、生分解性樹脂を含む材料を、１２０℃以上１４０℃以下の温度で５
分以上、好ましくは３０分以上加熱することによって得られる。この場合には、透過する
流体の透過性がより効果的に低減された、生分解性樹脂を含む材料を提供することができ
る。
【００６５】
　本発明の第四の実施形態である生分解性樹脂を含む材料において、好ましくは、生分解
性樹脂は、ポリ乳酸を含む。この場合には、透過する流体の透過性がより適切に低減され
た、ポリ乳酸を含む材料を、より確実に、提供することができる。例えば、ポリ乳酸を含
む材料が、ポリ乳酸を含む材料を、９０℃以上１４０℃以下の温度で５分以上、好ましく
は３０分以上加熱することによって得られるとき、ポリ乳酸を含む材料を透過する酸素の
透過度は、概ね１２０ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下であるか、及び
、ポリ乳酸を含む材料を透過する水分の透過率は、３年換算で１８％以下であり得る。さ
らに、ポリ乳酸を含む材料が、ポリ乳酸を含む材料を、１２０℃以上１４０℃以下の温度
で５分以上加熱することによって得られるとき、ポリ乳酸を含む材料を透過する酸素の透
過度は、概ね４０ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下であるか、及び、ポ
リ乳酸を含む材料を透過する水分の透過率は、３年換算で１０％以下であり得る。
【００６６】
　本発明の第五の実施形態は、生分解性樹脂成形体において、本発明の第三の態様又は本
発明の第四の実施形態である生分解性樹脂を含む材料を成形して得られることを特徴とす
る。生分解性樹脂を含む材料は、公知の射出成形、ブロー成形、押出成形、真空成形、圧
空成形、及びインフレーション成形などの成形方法によって成形される。生分解性樹脂成
形体は、特に限定されず、化粧品用の容器を含む生活消費財として広く使用することがで
きる。
【００６７】
　本発明の第五の実施形態によれば、生分解性樹脂成形体が、本発明の第三の態様又は本
発明の第四の実施形態である生分解性樹脂を含む材料を成形して得られるので、透過する
流体の透過性がより適切に低減された、生分解性樹脂成形体を提供することができる。
【実施例１】
【００６８】
　（１）ポリ乳酸樹脂組成物の調製
　表１に示すように、ポリ乳酸（平均分子量：１６０，０００、融点１７０℃、ネイチャ
ーワークス４０３２ＤＫ）に有機変性粘土鉱物を分散させて得られた組成物を、１９５℃
の温度及び１０ＭＰａの圧力の条件下で、プレス成形し、シートを得た。このシートの寸
法は、５ｍｍ（幅）×３５ｍｍ（長さ）×１．０ｍｍ（厚み）であった。上記のポリ乳酸
組成物から作製したシートを、３ＭＰａの圧力、及び、９０℃の温度の条件下で、５分間
、３０分間、９０分間加熱し、それぞれ、試料１、２、３を得た。３ＭＰａの圧力、及び
、１２０℃の温度の条件下で、５分間、３０分間、９０分間加熱し、それぞれ、試料４、
５、６を得た。また、３ＭＰａの圧力、及び、１４０℃の温度の条件下で、５分間、３０
分間、９０分間加熱し、それぞれ、試料７、８、９を得た。なお、ポリ乳酸を通じた酸素
の透過を防止するポリ乳酸のガスバリア性を向上させるために、ポリ乳酸に分散させた有
機変性粘土鉱物は、合成フッ素マイカ（コープケミカル製ＭＥ－１００）に対して、ドデ
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った。
【００６９】
【表１】

　（２）試料の酸素透過度の測定
　上記のようにして得られた試料１～９のシートについての酸素透過度を測定した。試料
１～９のシートについての酸素透過度の測定には、ＭＯＣＯＮ社製の酸素ガス透過度測定
装置ＯＸ－ＴＲＡＮ２／２０を使用した。なお、試料１～９のシートの酸素透過度は、２
５℃の温度、５０％の相対湿度、及び１ＭＰａの圧力の条件下で、試料１～９のシートに
酸素を１日間適用して、測定した。ここで、試料のシートの酸素透過度は、試料のシート
に１日間１ＭＰａの圧力で酸素を適用したとき、単位面積（１ｍ２）及び単位厚さ（１ｍ
ｍ）当たりの試料のシートを透過する酸素の体積（ｍｌ）を表す。得られた試料１～９の
シートの酸素透過度（ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１）を表２に示す。
【００７０】
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　表２に示すように、ポリ乳酸組成物から作製したシートを加熱する温度及び時間によっ
て、試料１～９のシートの酸素透過度が異なることがわかった。
【００７１】
　（３）試料のα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘの測定
　上記のようにして得られた試料１～９のシートについてのα転移点における損失正接ｔ
ａｎδｍａｘを測定した。試料１～９のシートについてのα転移点における損失正接ｔａ
ｎδｍａｘの測定には、粘弾性測定器（ＴＡインスツルメント社製，ＡＲＥＳ）を使用し
た。なお、試料１～９のシートにつての損失正接ｔａｎδｍａｘの測定においては、試料
１～９のシートに±０．０５％の範囲におけるねじりのひずみを、１Ｈｚの周波数で与え
た。また、試料１～９のシートの温度を、－５０℃から１５０℃まで５℃毎に増加させた
。このようにして、各温度における試料１～９のシートについての損失正接ｔａｎδを測
定し、試料１～９のシートについての損失正接ｔａｎδの温度依存性曲線を測定した。そ
して、得られた試料１～９のシートについての損失正接ｔａｎδの温度依存性曲線が極大
になる温度を、α転移点とし、得られた試料１～９のシートについての損失正接ｔａｎδ
の温度依存性曲線における極大値を、α転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘとした。
得られた試料１～９のシートについてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘを表３
に示す。
【００７２】
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【表３】

　図１は、試料のシート１～９についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘ及び
酸素透過度の関係を示す図である。図１の横軸は、試料のシート１～９についてのα転移
点における損失正接ｔａｎδｍａｘを表し、図１の縦軸は、試料のシート１～９について
の酸素透過度（ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１）の値を示す。
【００７３】
　図１に示すように、試料のシート１～９についてのα転移点における損失正接ｔａｎδ

ｍａｘが小さいほど、試料のシート１～９についての酸素透過度も小さい傾向がある。ま
た、試料のシート１～９についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘと酸素透過
度との相関係数の二乗Ｒ２は、０．６３であり、試料のシート１～９についてのα転移点
における損失正接ｔａｎδｍａｘと酸素透過度との相関は、高かった。よって、ポリ乳酸
を含む材料のα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘによって、ポリ乳酸を含む材料の
酸素の透過性を適切に評価することができることが、確認された。
【００７４】
　また、図１に示すように、試料のシート１～９についてのα転移点における損失正接ｔ
ａｎδｍａｘが０．２以下であるとき、試料のシート１～９についての酸素透過度が、１
２０ｍｌ・ｍｍ・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下である。すなわち、ポリ乳酸を含む材
料についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘが０．２以下であるとき、ポリ乳
酸を含む材料の酸素透過度が、１２０ｍｌ・ｍｍ・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下であ
ることが、確認された。
【００７５】
　さらに、図１に示すように、試料のシート１～９についてのα転移点における損失正接
ｔａｎδｍａｘが０．１６以下であるとき、試料のシート１～９についての酸素透過度が
、概ね４０ｍｌ・ｍｍ・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１以下である。すなわち、ポリ乳酸を
含む材料についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘが０．１６以下であるとき
、ポリ乳酸を含む材料の酸素透過度が、概ね４０ｍｌ・ｍｍ・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－

１以下であることが、確認された。
【００７６】
　（４）試料の結晶化度の測定
　上記のようにして得られた試料１～９のシートについての結晶化度を測定した。試料１
～９のシートについての結晶化度の測定には、ＣｕＫα線を使用するＸ線回折装置（ＪＤ
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Ｘ－３５０，ＪＯＥＬ）を用いた。試料１～９のシートについて、試料に入射するＸ線の
方向と試料によって回折されるＸ線の角度の方向との間の角度が５°～３０°の範囲にお
けるＸ線回折パターンを得た。試料１～９のシートのＸ線回折パターンにおいて、試料に
入射するＸ線の方向と試料によって回折されるＸ線の角度の方向との間の角度が１６°付
近に、互いに重なり合った狭い幅のピーク及び広い幅のピークが、得られた。これらの互
いに重なり合った狭い幅のピーク及び広い幅のピークを、公知のピーク分離法によって分
離し、狭い幅のピークを、試料における結晶部からの回折Ｘ線のピークと指定し、広い幅
のピークを、試料における非晶部からの回折Ｘ線のピークと指定した。そして、互いに分
離された狭い幅のピーク及び広い幅のピークの面積を算出し、その試料における結晶化度
を、
　結晶化度＝（狭い幅のピークの面積）／｛（狭い幅のピークの面積）＋（広い幅のピー
クの面積）｝×１００
の式に従って、算出した。得られた試料１～９のシートについての結晶化度を表４に示す
。
【００７７】
【表４】

　図２は、試料のシート１～９についての結晶化度及び酸素透過度の関係を示す図である
。図２の横軸は、試料のシート１～９についての結晶化度を表し、図２の縦軸は、試料の
シート１～９についての酸素透過度（ｍｌ・ｍｍ－１・ｍ－２・ＭＰａ－１・日－１）の
値を示す。
【００７８】
　図２における試料のシート１～９についての結晶化度と酸素透過度との相関は、殆ど認
められなかった。よって、ポリ乳酸を含む材料の結晶化度によって、ポリ乳酸を含む材料
の酸素の透過性を評価することは、不適切であることが、確認された。
【実施例２】
【００７９】
　（１）ポリ乳酸樹脂組成物の調製
　ポリ乳酸（平均分子量：１６０，０００、融点１７０℃、ネイチャーワークス４０３２
ＤＫ）に有機変性粘土鉱物を分散させて得られた組成物を、射出ブロー形成機（日精ＡＳ
Ｂ機械社製、ＡＳＢ－５０ＴＨ）を用いて、シリンダ設定温度２００℃で溶融して、１０
℃の金型に充填し、１０秒間冷却して５ｍｍ厚の予備成形体（有底バリソン）を得た。こ
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力空気３．５ＭＰａの条件下でブロー成形し、内容積１３０ｍｌ、厚み１．１ｍｍの試料
となるボトルを作製した。
【００８０】
　表５に示すように、上記のボトルを、９０℃の温度の条件下で、３時間、１６時間、４
８時間加熱し、それぞれ、試料１０、１１、１２を得た。同じく試料となるボトルを、１
２０℃の温度の条件下で、３時間、１６時間、４８時間加熱し、それぞれ、試料１３、１
４、１５を得た。また、試料となるボトルを、１４０℃の温度の条件下で、３時間、１６
時間、４８時間加熱し、それぞれ、試料１６、１７、１８を得た。
【００８１】
【表５】

　（２）試料の水分透過率の測定
　上記のようにして得られた試料１０～１８のボトルについての水分透過率を測定した。
試料１０～１８のボトルにそれぞれ水を充填し、試料１０～１８のボトルの重量を測定し
た後、温度２５℃及び相対湿度５０％の恒温槽内で２８日間静置し、静置後に再度試料１
０～１８のボトルの重量を測定することにより、試料１０～１８のボトルの重量減少率を
求めた。ここで、試料のボトルの水分透過率は、試料のボトルの２８日間の重量減少率を
３９．１倍（≒３６５日×３年／２８日）することにより、３年換算水分透過率（％）と
して算出した。得られた試料１０～１８のボトルの３年換算水分透過率（％）を表６に示
す。
【００８２】
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【表６】

　表６に示すように、ポリ乳酸を加熱する温度及び時間によって、熱処理されたポリ乳酸
の水分透過率が異なることがわかった。
【００８３】
　（３）試料のα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘの測定
　上記のようにして得られた試料１０～１８のボトルについてのα転移点における損失正
接ｔａｎδｍａｘを測定した。測定は、上述した実施例１の方法で行った。得られた試料
１０～１８のボトルについてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘを表７に示す。
【００８４】
【表７】

　図３は、試料のボトル１０～１８についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘ
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及び３年換算水分透過率の関係を示す図である。図３の横軸は、試料のボトル１０～１８
についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘを表し、図３の縦軸は、試料のボト
ル１０～１８についての３年換算水分透過率（％）の値を示す。
【００８５】
　図３に示すように、試料のボトル１０～１８についてのα転移点における損失正接ｔａ
ｎδｍａｘが小さいほど、試料のボトル１０～１８についての３年換算水分透過率も小さ
い傾向がある。また、試料のボトル１０～１８についてのα転移点における損失正接ｔａ
ｎδｍａｘと３年換算水分透過率との相関係数の二乗Ｒ２は、０．９２であり、試料のボ
トル１０～１８についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘと３年換算水分透過
率との相関は、非常に高かった。よって、ポリ乳酸を含む材料のα転移点における損失正
接ｔａｎδｍａｘによって、ポリ乳酸を含む材料の水分の透過性を適切に評価することが
できることが、確認された。
【００８６】
　また、図３に示すように、試料のボトル１０～１８についてのα転移点における損失正
接ｔａｎδｍａｘが０．２以下であるとき、試料のボトル１０～１８についての３年換算
水分透過率が、１８％以下である。すなわち、ポリ乳酸を含む材料についてのα転移点に
おける損失正接ｔａｎδｍａｘが０．２以下であるとき、ポリ乳酸を含む材料の３年換算
水分透過率が、１８％以下であることが、確認された。
【００８７】
　さらに、図３に示すように、試料のボトル１０～１８についてのα転移点における損失
正接ｔａｎδｍａｘが０．１６以下であるとき、試料のボトル１０～１８についての３年
水分透過率が、１０％以下である。すなわち、ポリ乳酸を含む材料についてのα転移点に
おける損失正接ｔａｎδｍａｘが０．１６以下であるとき、ポリ乳酸を含む材料の酸素透
過度が、１０％以下であることが、確認された。
【００８８】
　（４）試料の結晶化度の測定
　上記のようにして得られた試料１０～１８のボトルについての結晶化度を測定した。測
定は、上述した実施例１の方法で行った。得られた試料１０～１８のボトルについての結
晶化度を表８に示す。
【００８９】
【表８】
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　図４は、試料のボトル１０～１８についての結晶化度及び３年換算水分透過率の関係を
示す図である。図４の横軸は、試料のボトル１０～１８についての結晶化度を表し、図４
の縦軸は、試料のボトル１０～１８についての３年換算水分透過率（％）の値を示す。
【００９０】
　図４における試料のボトル１２～３０についての結晶化度と３年換算水分透過率との相
関係数の二乗Ｒ２は、０．５８であり、試料のボトル１０～１８についての結晶化度と３
年換算水分透過率との相関はある程度認められたが、図３で示した、試料のボトル１２～
３０についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘと３年換算水分透過率との相関
係数よりは低かった。よって、ポリ乳酸を含む材料の結晶化度によって、ポリ乳酸を含む
材料の水分の透過性を評価するよりも、ポリ乳酸を含む材料のα転移点における損失正接
ｔａｎδｍａｘによってポリ乳酸を含む材料の水分の透過性を評価する方がより適切であ
ることが、確認された。
【００９１】
　以上、本発明の実施の形態及び実施例を具体的に説明してきたが、本発明は、これらの
実施の形態及び実施例に限定されるものではなく、これら本発明の実施の形態及び実施例
を、本発明の主旨及び範囲を逸脱することなく、変更又は変形することができる。
【図面の簡単な説明】
【００９２】
【図１】試料のシート１～９についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘ及び酸
素透過度の関係を示す図である。
【図２】試料のシート１～９についての結晶化度及び酸素透過度の関係を示す図である。
【図３】試料のボトル１０～１８についてのα転移点における損失正接ｔａｎδｍａｘ及
び水分透過率の関係を示す図である。
【図４】試料のボトル１０～１８についての結晶化度及び水分透過率の関係を示す図であ
る。
【図１】 【図２】
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