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(57)【要約】
【課題】アルミ蒸着易接着、印刷適性に優れ、酸素や水蒸気などのガスバリア性に優れた
ポリ乳酸を含む積層フィルムを提供する。
【解決手段】ポリ乳酸を主成分とするＡ層とポリ乳酸を主成分とするＢ層とを少なくとも
有する積層フィルムであって、
　前記Ａ層は、少なくとも一方の最外層であり、
　前記Ａ層は非晶性、前記Ｂ層は結晶性であり、
　前記最外層のＡ層の表面を原子間力顕微鏡で分析したときに、表面平均粗さが０．０５
～１．０ｎｍであり、
　前記最外層のＡ層の表面をＡＴＲ解析法で分析したときに、１７５６ｃｍ－１にピーク
を有し、
　面配向係数ｆｎが１．０×１０－２以上であることによりアルミ蒸着易接着、印刷適性
に優れ、酸素や水蒸気などのガスバリア性に優れたポリ乳酸を含む積層フィルムとなる。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ポリ乳酸を主成分とするＡ層とポリ乳酸を主成分とするＢ層とを少なくとも有する積層
フィルムであって、
　前記Ａ層は、少なくとも一方の最外層であり、
　前記Ａ層は非晶性、前記Ｂ層は結晶性であり、
　前記最外層のＡ層の表面を原子間力顕微鏡で分析したときに、表面平均粗さが０．０５
～１．０ｎｍであり、
　前記最外層のＡ層の表面をＡＴＲ解析法で分析したときに、１７５６ｃｍ－１にピーク
を有し、
　面配向係数ｆｎが１．０×１０－２以上であることを特徴とする積層フィルム。
【請求項２】
　前記Ａ層、前記Ｂ層、前記Ａ層をこの順に有することを特徴とする、請求項１に記載の
積層フィルム
【請求項３】
　１００℃で５分加熱した際の熱収縮率が、－１．０～１．０％であることを特徴とする
、請求項１または２に記載の積層フィルム。
【請求項４】
　請求項１～３のいずれかに記載の積層フィルムの前記Ａ層の側に、無機膜を有すること
を特徴とする、積層体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、アルミ蒸着膜などの無機膜に対する易接着、印刷適性に優れた積層フィルム
、及び無機膜を設けた場合に酸素や水蒸気などのガスバリア性に優れた積層体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　二軸配向ポリプロピレンフィルム、二軸配向ポリエチレンテレフタレートフィルムなど
、従来の石油化学系ポリマーから作成された二軸配向フィルムが、包装、装飾およびラベ
ルの用途に使用されており、また多くの場合には多機能用途に利用されている。たとえば
、積層品に印刷適性、透明性・無光沢性の外観、スリップ性などを賦与したり、ガス・水
蒸気バリア性を有する有機・無機塗料のコーティングに適した表面を与えたり、またバッ
グの成形用・封止用に適したヒートシール可能層や、塗装・積層による接着剤への被着性
に適した層を形成することが可能である。
【０００３】
　近年、「環境に優しい」包装材が注目されている。生物学的に誘導されたポリマーから
製造された包装材が増加しているのは、再生可能な資源、原材料および温室効果ガスに対
する懸念によるものである。生物学に基づくポリマーは、一旦その利用が本格的に拡大す
れば、石油への依存を減少させ、また温室効果ガスの発生量を減少させるために役立つと
ともに、微生物分解性を有することが可能である。コーンスターチに由来し、したがって
再生可能な資源に由来するものと考えられるポリ乳酸も、包装フィルム向けのより一般的
な商業製品の一つである。
【０００４】
　生物学に基づくポリマーフィルムをスナック食品など多数の包装用途に適したものとす
る場合、生物学に基づくポリマーフィルムは、たとえばヒートシール可能性、印刷適性、
制御COF、金属化可能性、ガスバリア性などを持つことで知られる二軸配向ポリプロピレ
ンフィルムや二軸配向ポリエチレンテレフタレートフィルムに匹敵する物性を有すること
が望まれる。しかし、二軸配向ポリ乳酸フィルムは、現在使用されている主要な石油系包
装フィルムと比較して、熱安定性が低く、水蒸気に対するガスバリア性や金属付着性に劣
る場合がある。これら欠点の一部については、石油化学系あるいは非微生物分解系のベー
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ス成分を混合あるいは積層することにより、解消することが可能である。たとえば、ポリ
エチレン系あるいはポリプロピレン系の材料を、印刷可能な表面を有するがシール性やバ
リア性を持たない二軸配向ポリ乳酸フィルムからなるフィルムに積層することにより、ヒ
ートシール性と良好なガスバリア性を与えることが可能である。
【０００５】
　しかし、最近は、環境に優しい包装材への要求が高まり、100％の堆肥化可能性、生物
分解性あるいは再生可能性を持つ設計の包装用フィルムが求められており、従来の石油化
学系あるいは非微生物分解系の成分を用いることなく望ましい性能を賦与することが検討
されている。すなわち、二軸配向ポリ乳酸フィルムには、商業的に売れる費用効果の高い
包装製品を製造可能とするべく、ポリ乳酸単体でより高い機能性が要求されている。二軸
配向ポリ乳酸フィルムは、単体フィルムとして、良好なガスバリア性やヒートシール性な
ど多様な機能を有する必要がある。高バリア性包装材に使用する場合、二軸配向ポリ乳酸
フィルムは水蒸気に対するガスバリア性が不良であるという問題がある。ポリ乳酸の有極
性が、水蒸気バリア性の向上に対する障害になることが多いのである。理論的に証明され
たものではないが、それ自体が極性を有している水分子は、非極性のポリマーフィルムよ
りも極性のポリマーフィルム内部において、より容易に移動できるのではないかと考えら
れる。さらに、単純型結晶性二軸配向ポリ乳酸フィルムを用いると、ヒートシーリングや
バッグ製造などの加工プロセスにおいて、ポリ乳酸ポリマー自体の低耐衝撃性、低熱抵抗
性および低成形性のほか、二軸配向プロセスから生じる表面結晶性の上昇により加工が困
難であるという問題がある。
【０００６】
　上記の要求を解決するべく、種々の試みがなされてきた。たとえば、特許文献１では、
非晶性ポリ乳酸系樹脂と結晶性ポリ乳酸系樹脂の混合割合を調整することにより結晶性を
制御した結晶性の層と非晶性の層とを積層した二軸延伸フィルムが提案されている。特許
文献２では、Ｌ乳酸とＤ乳酸の割合を調整することによりヒートシール性を付与した層を
基材層に積層した二軸延伸フィルムが提案されている。特許文献３では、ポリ乳酸ベース
ポリマーからなるコア層とアモルファスのポリ乳酸ベースポリマーからなるスキン層とス
キン層上にある金属層とからなる多層フィルムが提案されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開２００５－５３２２３号公報
【特許文献２】特開２００７－３０３５０号公報
【特許文献３】国際公開第２０１０／１１１５０１号パンフレット
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　特許文献１、２、３に記載のフィルムは、結晶性ポリ乳酸に非晶性ポリ乳酸を積層し、
従来公知の延伸方式により二軸延伸フィルムとするものであるが、これらに記載されてい
る積層二軸延伸フィルムは、非晶性ポリ乳酸樹脂を積層しているものの、二軸延伸工程及
び熱処理工程において低度であるが結晶化が進行し、非晶性ポリ乳酸樹脂の積層による無
機蒸着膜との接着性の向上が不十分であるという問題があった。
【０００９】
　本発明は、アルミ蒸着易接着、印刷適性に優れ、酸素や水蒸気などのガスバリア性に優
れたポリ乳酸を含む積層フィルムを提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明の積層フィルムは、上記課題を解決するために、次のような手段を採用するもの
である。
（Ｉ）　ポリ乳酸を主成分とするＡ層とポリ乳酸を主成分とするＢ層とを少なくとも有す
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る積層フィルムであって、
　前記Ａ層は、少なくとも一方の最外層であり、
　前記Ａ層は非晶性、前記Ｂ層は結晶性であり、
　前記最外層のＡ層の表面を原子間力顕微鏡で分析したときに、表面平均粗さが０．０５
～１．０ｎｍであり、
　前記最外層のＡ層の表面をＡＴＲ解析法で分析したときに、１７５６ｃｍ－１にピーク
を有し、
　面配向係数ｆｎが１．０×１０－２以上であることを特徴とする積層フィルム。
（ＩＩ）　前記Ａ層、前記Ｂ層、前記Ａ層をこの順に有することを特徴とする、（Ｉ）に
記載の積層フィルム。
（ＩＩＩ）　１００℃で５分加熱した際の熱収縮率が、－１．０～１．０％であることを
特徴とする、（Ｉ）または（ＩＩ）に記載の積層フィルム
（ＩＶ）　（Ｉ）～（ＩＩＩ）のいずれかに記載の積層フィルムの前記Ａ層の側に、無機
膜を有することを特徴とする、積層体。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明の積層フィルムは、アルミ蒸着膜などの無機膜に対する易接着、印刷適性に優れ
る。また、本発明の積層フィルムと無機膜とを有する積層体は、酸素や水蒸気などのガス
バリア性に優れる。
【発明を実施するための形態】
【００１２】
　発明者らは、前記課題、つまり、無機膜に対する易接着、印刷適性に優れ、酸素や水蒸
気などのガスバリア性に優れるポリ乳酸を含むフィルムについて鋭意検討した結果、ポリ
乳酸を主成分とするＡ層とポリ乳酸を主成分とするＢ層とを少なくとも有する積層フィル
ムであって、前記Ａ層は、少なくとも一方の最外層であり、前記Ａ層は非晶性、前記Ｂ層
は結晶性であり、前記Ａ層の表面を原子間力顕微鏡で分析したときに、表面平均粗さが０
．０５～１．０ｎｍであり、前記Ａ層の表面をＡＴＲ解析法で分析したときに、１７５６
ｃｍ－１にピークを有し、面配向係数ｆｎが１．０×１０－２以上であることにより、前
記課題を一挙に解決することを究明したものである。
【００１３】
　本発明のＡ層、Ｂ層中に含有されるポリ乳酸とは、Ｌ－乳酸単位、Ｄ－乳酸単位、又は
ＤＬ－乳酸単位を主成分とする重合体のことであり、乳酸単位のみの重合体であっても、
Ｌ－乳酸単位、Ｄ－乳酸単位、又はＤＬ－乳酸単位に、例えばヒドロキシカルボン酸、脂
肪族ジカルボン酸（脂環族も含む。以下同じ）および／又は脂肪族ジオールなどの単位を
共重合した共重合体であっても良い。
【００１４】
　本発明でいうポリ乳酸とは、乳酸単位を主成分とする樹脂である。そして乳酸単位を主
成分とするとは、樹脂を構成する全単位数を１００％とした時に、乳酸単位の数を５０％
以上、好ましくは７０％以上、更に好ましくは９０％以上１００％以下含むものである。
乳酸単位の数が５０％未満では、弾性率が低く、包装材として加工する場合に取り扱い性
が悪くなる場合があるほか、アンカー層との密着性や耐熱性が劣る場合がある。
【００１５】
　上記ポリ乳酸の重合法としては、縮重合法、開環重合法等公知の方法を採用することが
できる。例えば、縮重合法では、Ｄ－乳酸及び／またはＬ－乳酸、あるいは、これらと上
記ほかのモノマーの混合物を直接脱水縮合重合することにより、任意の組成を持ったポリ
乳酸を得ることができる。
【００１６】
　また、開環重合法（ラクチド法）では、乳酸の環状２量体であるラクチド、あるいはラ
クチドと上記ほかのモノマーとの混合物を、必要に応じて重合調整剤などを用いながら、
選ばれた触媒を使用して重合することにより、ポリ乳酸を得ることができる。
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【００１７】
　本発明に使用されるポリ乳酸の重量平均分子量の好ましい範囲としては、６万～７０万
であり、より好ましくは、６万～４０万、とくに好ましくは１０万～３０万である。分子
量が６万より小さいと機械物性や耐熱性等の包装用途に求められる物性を満足することが
出来ない場合があり、７０万より大きいと溶融粘度が高すぎ成形加工性に劣る場合がある
。
【００１８】
　上記ポリ乳酸に共重合される他の単位、言い換えると、ポリ乳酸を製造する際に用いる
モノマーとしては、ヒドロキシカルボン酸、脂肪族ジカルボン酸、又は脂肪族ジオール等
の他のモノマーを用いることができ、特に限定されないが、例えば次のものがあげられる
。すなわち、光学異性体を有する乳酸の場合は、他の光学異性体（例えば、Ｄ－乳酸に対
してＬ－乳酸、Ｌ－乳酸に対してＤ－乳酸）があげられる。また、ヒドロキシカルボン酸
として、グリコール酸、３－ヒドロキシ酪酸、４－ヒドロキシ酪酸、２－ヒドロキシ－ｎ
－酪酸、２－ヒドロキシ－３，３－ジメチル酪酸、２－ヒドロキシ－３－メチル酪酸、２
－メチル乳酸、２－ヒドロキシカプロン酸等の２官能脂肪族ヒドロキシカルボン酸やカプ
ロラクトン、ブチロラクトン、バレロラクトン等のラクトン類、脂肪族ジカルボン酸とし
て、コハク酸、アジピン酸、スベリン酸、セバシン酸、ドデカン二酸等の脂肪族ジカルボ
ン酸、又はこれらの無水物や誘導体、脂肪族ジオールとして、エチレングリコール、ブタ
ンジオール、ヘキサンジオール、オクタンジオール、シクロペンタンジオール、シクロヘ
キサンジオール、シクロヘキサンジメタノール等の脂肪族ジオール、又はこれらの誘導体
があげられる。共重合単位としては、炭素数２～１０のアルキレン基又はシクロアルキレ
ン基を持つ、２官能性化合物を主成分とするものが好ましく、２種類以上の共重合単位を
用いても構わない。
【００１９】
　さらに、本発明のポリ乳酸には、さらに少量の共重合成分として、
（ａ）３官能基以上のカルボン酸、アルコール又はヒドロキシカルボン酸単位、
（ｂ）非脂肪族ジカルボン酸単位及び／又は非脂肪族ジオール単位、
を含んでもよく、また少量の鎖延長剤残基を含んでもよい。
【００２０】
　上記（ａ）の単位は、溶融粘度の向上のためポリマー中に分岐を設ける目的で用いられ
、具体的には、リンゴ酸、酒石酸、クエン酸、トリメリット酸、ピロメリット酸あるいは
ペンタエリスリットやトリメチロールプロパン等の多官能性成分があげられる。これらの
成分は多量に用いると、得られるポリマーが架橋構造を持ち、熱可塑性を喪失する場合が
あり、たとえ熱可塑性であっても部分的に高度に架橋構造を持ったミクロゲルが生じ、製
膜性が悪化したり、フィルムにしたときフィッシュアイなどの欠点となる恐れがある。従
って、これら多官能性成分が、ポリマー中に含まれる割合は、ポリマーの化学的性質、物
理的性質を大きく左右しない程度の量に制限される。
【００２１】
　また、上記（ｂ）においては、非脂肪族ジカルボン酸の具体例としては、テレフタル酸
等があげられ、また、非脂肪族ジオールとしては、ビスフェノールＡのエチレンオキサイ
ド付加物等があげられる。
【００２２】
　Ａ層は、上記ポリ乳酸を主成分として含有する。ここで、Ａ層がポリ乳酸を主成分とす
るとは、Ａ層中の全成分の合計１００質量％において、ポリ乳酸を５０質量％以上１００
質量％以下含有することを意味する。また、Ｂ層もポリ乳酸を主成分として含有する。主
成分の意味は、Ａ層と同様である。
【００２３】
　また、Ａ層、Ｂ層は、ポリ乳酸以外の樹脂成分（以下、「他樹脂成分」と称する。）を
含んでもよい。他樹脂成分を含む場合、含有量は透明性の観点から、樹脂成分の総量１０
０質量％のうち３０質量％以下が好ましく、２０質量％以下がより好ましく、１０質量％
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以下が更に好ましい。この他樹脂成分の例としては、特に限定されないが、ポリ乳酸以外
の脂肪族ポリエステルが好適に用いられる。ポリ乳酸以外の脂肪族ポリエステルとは、乳
酸以外のヒドロキシカルボン酸の重合体、脂肪族ジカルボン酸及び／又は脂肪族ジオール
からなるポリエステル等があげられる。ここで使用されるヒドロキシカルボン酸、脂肪族
ジカルボン酸及び脂肪族ジオールは、それぞれ上記と同様のものを使用できる。
【００２４】
　さらに、上記のポリ乳酸以外の脂肪族ポリエステルには、上記と同様の少量共重合単位
をさらに含んでもよく、また少量の鎖延長剤残基（例えば、乳酸残基または／及びイソシ
アネート残基）を含んでもよい。
【００２５】
　上記の脂肪族ジカルボン酸と脂肪族ジオールからなるポリエステルを製造するには、直
接法、間接法等公知の方法を採用することができる。例えば、直接法は、脂肪族ジカルボ
ン酸と脂肪族ジオールとを、これらの成分中に含まれる、あるいは重合中に発生する水分
を除去しながら、直接重合して高分子量物を得る方法である。間接法は、脂肪族ジカルボ
ン酸と脂肪族ジオールとをオリゴマー程度に重合した後、上記ポリ乳酸の場合と同様、少
量の鎖延長剤（例えば、乳酸又は／及びイソシアネート）を使用して高分子量化する製造
方法である。
【００２６】
　上記の他樹脂成分の重量平均分子量は、３万～２５万が好ましく、５万～１５万がより
好ましい。重量平均分子量が３万より小さい場合、耐熱性やポリ乳酸に添加した場合の親
和性に劣り、ＡＣ剤との密着性の向上につながらないばかりか、経時的にフィルム表面に
ブリードするなどの不具合を生じさせる場合がある。また、２５万より大きいと、溶融粘
度が高く、ポリ乳酸と混合して溶融する際に粘度差よる混合性の低下や押出成形性の低下
が起こる場合がある。
【００２７】
　また、ポリ乳酸への耐衝撃性、耐寒性付与の点から、他樹脂成分は、ガラス転移点（Ｔ
ｇ）が０℃以下であることが好ましく、－３０℃以下であることがより好ましい。これら
の点から、Ａ層、Ｂ層に用いられる、特に好適な他樹脂成分は、例えばポリエチレンスベ
レート、ポリエチレンセバケート、ポリエチレンデカンジカルボキシレート、ポリブチレ
ンサクシネート、ポリブチレンアジペート、ポリブチレンセバケート、ポリブチレンサク
シネートアジペートやこれらの共重合体である。
【００２８】
　本発明においては、上記他樹脂成分と共に、又は他樹脂成分に代えて、ポリ乳酸と他樹
脂成分とのブロック共重合体を使用することもできる。ポリ乳酸と他樹脂成分とのブロッ
ク共重合体は、ポリ乳酸と他樹脂成分との一部エステル交換生成物や、鎖延長剤を用いて
得られる鎖延長剤残基を含んだ生成物などを含む。
【００２９】
　ポリ乳酸と他樹脂成分とのブロック共重合体は、任意の方法で調整することができる。
例えば、ポリ乳酸又は他樹脂成分のいずれか一方を別途重合体として準備しておき、この
重合体の存在下に他方の構成モノマーを重合させる方法、予め準備した他樹脂成分の存在
下でラクチドの重合を行うことにより、ポリ乳酸と他樹脂成分のブロック共重合体を得る
方法が挙げられるが、他樹脂成分の存在下でラクチドの重合を行う方法がより好ましい。
この場合、他樹脂成分を共存させる点が相違するだけで、ラクチド法でポリ乳酸を調整す
る場合と同様に重合を行うことができるほか、ラクチドの重合が進行すると同時に、ポリ
乳酸と他樹脂成分の間で適度なエステル交換反応が起こり、比較的ランダム性が高い共重
合体が得られる。出発物質として、ウレタン結合を有する脂肪族ポリエステルウレタンを
用いた場合には、エステル－アミド交換も生成する。
【００３０】
　本発明の積層フィルムは、ポリ乳酸を主成分とするＡ層（以下Ａ層）とポリ乳酸を主成
分とするＢ層（以下Ｂ層）とを少なくとも有する。そして、より好ましくは、Ａ層、Ｂ層



(7) JP 2013-199059 A 2013.10.3

10

20

30

40

50

、Ａ層をこの順に有する積層フィルムである。なお、Ａ層、Ｂ層、Ａ層をこの順に有する
積層フィルムにおいては、Ａ層とＢ層との間は、他の層を介しても構わないが、他の層を
介すことなく、Ａ層、Ｂ層、Ａ層をこの順に直接積層した積層フィルムであることが好ま
しい。
【００３１】
　また本発明の積層フィルムは、Ａ層が少なくとも一方の最外層であることが重要である
。Ａ層を最外層とすることで、該Ａ層の側に無機膜を形成することができ、これによりガ
スバリア性に優れた積層体とすることができる。なお、積層フィルムの最外層のＡ層上に
、他の層を介すことなく無機膜を形成して積層体としてもよいし、積層フィルムの最外層
のＡ層上に、アンカー層を介して無機膜を形成して積層体としてもよい。
【００３２】
　Ａ層は、非晶性の層であることが重要である。Ａ層が非晶性であることにより、積層フ
ィルムのＡ層の側にガスバリア層である無機膜を形成する際の、アンカー層に対する接着
性を向上させることが出来る。つまり本発明は、積層フィルムのＡ層の側に無機膜を有す
る積層体であることが好ましく、本発明の積層体においては、Ａ層と無機膜とは他の層を
介さずに直接積層することも可能であるが、Ａ層、アンカー層、無機膜がこの順に直接積
層される積層体であることが好ましい。
【００３３】
　Ｂ層は、結晶性の層であることが重要である。Ｂ層が結晶性の層であることにより、包
装材料として使用する際に必要な弾性率などのフィルムの機械特性や耐熱性を有する積層
フィルムとすることが出来る。
【００３４】
　ここで、層が結晶性であるとは、特定の層について示差走査熱量計によって昇温した時
に、吸熱ピーク（融点（Ｔｍ））が観察されることを意味する。また、層が非晶性である
とは、同様の方法によって測定した際に、結晶性に該当しない場合を意味する。詳細な測
定条件は後述する。
【００３５】
　Ａ層、Ｂ層は、結晶性の制御の観点から、非晶性ポリ乳酸及び結晶性ポリ乳酸の両方を
含有する層であることが好ましい。非晶性ポリ乳酸と結晶性ポリ乳酸を混合する場合の各
層の各樹脂の混合割合は、下記のとおりである。
【００３６】
　Ａ層は、非晶性の層であることが好ましく、ブロッキング抑制の観点から、非晶性ポリ
乳酸及び結晶性ポリ乳酸を含有する層であることが好ましい。Ａ層中の非晶性ポリ乳酸及
び結晶性ポリ乳酸の含有割合は、非晶性ポリ乳酸の質量％：結晶性ポリ乳酸の質量％＝５
０：５０～９０：１０であることがより好ましく、６０：４０～８５：１５が特に好まし
い。Ａ層中の含有割合をこのような範囲とすることにより、Ａ層を非晶性の層とすること
ができ、ガスバリア層を形成する際のアンカー層に対する接着性を向上させることが出来
る。
【００３７】
　Ａ層中の非晶性ポリ乳酸の含有割合が結晶性ポリ乳酸の含有割合より少ない場合（つま
り、非晶性ポリ乳酸の質量％が５０質量％未満の場合）、Ａ層とアンカー層との接着性に
劣ることがある。また、非晶性ポリ乳酸の含有割合が９０質量％を超える場合、フィルム
同士のブロッキングが生じる恐れがある。
【００３８】
　さらに、各々のポリ乳酸中のＤ－乳酸とＬ－乳酸の割合は、非晶性ポリ乳酸においては
、Ｄ－乳酸とＬ－乳酸のモル比が１０：９０～９０：１０が好ましく、結晶性ポリ乳酸に
おいては、Ｄ－乳酸とＬ－乳酸のモル比が０．５：９９．５～６：９４、又は、９９．５
：０．５～９４：６が好ましい。
【００３９】
　ポリ乳酸は、Ｄ－乳酸とＬ－乳酸の比率によって結晶性が変わり、一般に、Ｄ－乳酸ま
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たはＬ－乳酸中にＬ－乳酸またはＤ－乳酸がランダムに含まれている場合には、その割合
によって非晶性または半結晶性となり、Ｄ－乳酸またはＬ－乳酸のモル比が高くなるほど
、非晶性から半結晶性、結晶性となる。そのため、非晶性ポリ乳酸中のＤ－乳酸またはＬ
－乳酸の割合がモル比で１０未満の場合（つまり、Ｌ－乳酸またはＤ－乳酸の割合がモル
比で９０を超える場合）、ポリ乳酸が半結晶性または結晶性となる場合があり、Ａ層に使
用する場合にガスバリア層を形成する際に十分な密着性が得られない恐れがある。また、
結晶性ポリ乳酸中のＤ－乳酸またはＬ－乳酸の割合がモル比で６を超える場合（つまり、
Ｌ－乳酸またはＤ－乳酸の割合がモル比で９４未満の場合）、十分な結晶性が得られずＡ
層に使用する場合に、結晶性ポリ乳酸の含有によるフィルム同士のブロッキング抑制の効
果を十分に発現しない場合がある。また、ポリ乳酸中のＤ－乳酸またはＬ－乳酸の割合が
モル比で０．５未満の場合（つまり、Ｌ－乳酸またはＤ－乳酸の割合がモル比で９９．５
を超える場合）、物性においては問題ないものの、樹脂の製造において工業的に高コスト
となり、好ましくない。また、Ａ層を単層とする場合、Ａ層は非晶性のポリ乳酸を結晶性
のポリ乳酸より多く含んでいるために、延伸後に積層フィルムに対して高温での熱処理を
施すことが出来ず、積層フィルムの耐熱性が劣る場合がある。
【００４０】
　Ｂ層は、結晶性の層であることが好ましく、非晶性ポリ乳酸及び結晶性ポリ乳酸を含有
する層であることが好ましい。Ｂ層を結晶性の層とするためには、Ｂ層中の非晶性ポリ乳
酸及び結晶性ポリ乳酸の含有割合は、非晶性ポリ乳酸の質量％：結晶性ポリ乳酸の質量％
＝３０：７０～０：１００が好ましく、１５：８５～０：１００がより好ましい。このよ
うな含有割合とすることにより、包装材料として使用する際に必要な弾性率などのフィル
ムの機械特性や耐熱性を有する積層フィルムとすることが出来る。
【００４１】
　本発明の積層フィルムは、ポリ乳酸を主成分とするＡ層とポリ乳酸を主成分とするＢ層
とを少なくとも有する積層フィルムである。そしてＡ層は、少なくとも一方の最外層であ
る。なお、Ａ層とＢ層とは、接着層を介して積層しても構わないが、接着層などの層を介
さずに直接積層することが好ましく、具体的には、Ａ層／Ｂ層、Ａ層／Ｂ層／Ａ層のよう
な積層構成が例示できる。なお、本発明の積層フィルムは、Ａ層とＢ層とを少なくとも有
するが、Ａ層が少なくとも一方の最外層であることが重要である。
【００４２】
　また、ヒートシール性を付与する場合は、Ａ層／Ｂ層／Ａ層の積層フィルムにおいて、
積層比をＡ層合計厚み：Ｂ層厚みの比率を好ましくは１：３～１：１、より好ましくは１
：３～４：６に設定し、無機膜などのガスバリア層を設ける側のＡ層の厚みを好ましくは
０．５μｍ～３．０μｍ、より好ましくは０．５μｍ～２．０μｍにすることにより、無
機膜などのガスバリア層を設ける側のＡ層とは反対側のＡ層にヒールシール性を付与でき
るので好ましい。
【００４３】
　ガスバリア層である無機膜を設ける側のＡ層の厚みが０．５μｍ未満であると、ガスバ
リア層との密着性が劣るため好ましくなく、３．０μｍを超えるとガスバリア層を設ける
ための蒸着等の熱が加わる過程でＡ層が熱変形しガスバリア性が劣るため好ましくない。
【００４４】
　また、ガスバリア層を設ける側のＡ層とは反対側のＡ層については、ヒートシール性を
付与することが好ましく、該Ａ層については、０．５μｍ～３．０μｍの範囲を外れると
、該Ａ層のヒートシール性が劣ったり、ブロッキングが発生するために好ましくない。
【００４５】
　Ｂ層及び最外層のＡ層は、フィルム加工時の滑り性や、蒸着加工時のロール走行性の付
与の観点から、滑剤を含有することが好ましい。滑剤としては有機系粒子、無機系粒子の
いずれであってもよいが、好ましくは無機系粒子が選択される。
【００４６】
　この無機系粒子を構成する無機物質としては、特に制限されないが、例えば、シリカ等
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の二酸化ケイ素、炭酸カルシウム、炭酸マグネシウム、タルク、二酸化チタン、カオリン
、アルミナ等があげられ、包装用途として食品包装に使用する場合の安全性、コストの観
点から、シリカ等の二酸化ケイ素、炭酸カルシウム、炭酸マグネシウム、タルク、二酸化
チタン、カオリンが好ましく、シリカ等の二酸化ケイ素であることが特に好ましい。更に
、連鎖状の二酸化ケイ素粒子を用いると、フィルム製造時や、アンカーコート、薄膜形成
工程時の粒子の脱落も少なく好ましい。上記無機系粒子は上記のうち１種のみを使用して
もよいし、２種以上を混合して使用してもよい。
【００４７】
　上記の無機系粒子の含有量は、無機系粒子を含有する層の樹脂成分１００質量部に対し
、０．０１～６質量部が好ましく、０．０１～３質量部がより好ましく、０．０１～１質
量部が更に好ましい。０．０１質量部より少ないと十分な滑り性を発現できない場合があ
り、６質量部より多いと、製造時や加工工程において粒子の脱落が起こる恐れがあるほか
、透明性が低下する場合がある。
【００４８】
　次に、本発明における積層フィルムの好ましい製造法について説明する。
【００４９】
　本発明の積層フィルムの製造法としては、各層の樹脂を共押出により一体化して積層す
る方法、各層をそれぞれ製膜した後に直接または接着層を介してラミネートする方法、単
膜のキャストシートまたはその延伸フィルムに他の層を溶融押出積層する方法など、一般
の積層フィルムの製造方法を採用することができるが、製造工程の簡易性から、共押出法
が特に好ましい。以下、この共押出法による積層化の例について説明する。
【００５０】
　まず、Ａ層、Ｂ層を形成する原料として、ポリ乳酸や無機系粒子等を、それぞれ共押出
積層用押出装置に供給する。無機粒子等を添加する場合、押出装置に供給する際に樹脂と
無機系粒子等の添加剤を添加する方法、予め樹脂と無機系粒子等の添加剤を別の押出機で
ストランド形状に押し出してマスターペレットを作製し、マスターペレット単独でまたは
マスターペレットと添加剤を含まない樹脂を混合して押出装置に供給する方法のいずれの
方法を採用してもよいが、樹脂と添加剤を均一に混合させる点からは、マスターペレット
を予め作製することが好ましい。また、各原料は、押出機投入前に充分に乾燥したものを
押出装置で溶融するか、押出装置投入後にベント等の方法により水分を除去しながら溶融
する。溶融温度は、ポリ乳酸が、Ｄ－乳酸構造とＬ－乳酸構造の組成比によって融点が変
化することや、ポリ乳酸に混合する脂肪族ポリエステルの融点を考慮して適宜選択するこ
とができるが、通常は、１５０～２５０℃の温度範囲で溶融すればよい。
【００５１】
　次に、積層する層の数に合わせて、２又は３台以上のマルチマニホールド又はフィード
ブロックを用いて積層化し、スリット状のダイから２層以上の溶融シートとして押し出す
。その際、それぞれの層の厚みは押出機の吐出量調節により設定することができる。
【００５２】
　次いで、このダイから押し出された溶融シートを、回転冷却ドラム上でガラス転移温度
以下に急冷固化し、実質的に非晶質の未配向シートを得る。この際、シートの平滑性や厚
さ班を向上させる目的で、シートと回転冷却ドラムとの密着性を高める事が好ましく、本
発明においては、静電印加密着法及び／又はエアーによる密着法が好ましく用いられる。
【００５３】
　このようにして得られた未延伸のシートは、縦延伸工程、横延伸工程、熱処理工程を施
すことによって、二軸延伸した積層フィルムを得ることができる。
【００５４】
　逐次二軸延伸延伸の場合は、上記延伸工程を、縦延伸、横延伸、熱処理の順で行えばよ
く、同時二軸延伸の場合は、縦横同時二軸延伸工程、熱処理工程の順で行うことにより、
二軸延伸した積層フィルムを得ることができる。
【００５５】
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　縦延伸工程の延伸温度は、特に限定されないが、続いて行われる横延伸工程における横
延伸性から、「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇ＋５℃」以上、「ポリ乳酸を主成
分とするＢ層樹脂のＴｇ＋４０℃」以下が好ましく、「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂
のＴｇ＋１０」℃以上、「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇ＋３０℃」以下である
ことがより好ましい。
【００５６】
　ここで「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂」とは、積層フィルムのＢ層を構成する樹脂
のことであり、ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇは、本発明積層フィルムのＡ層を
トルエンにより除去した後、Ｂ層５ｍｇをセイコー電子（株）製示差走査熱量計ＲＤＣ２
２０型を用いて、２４０℃まで昇温し、２４０℃で５分間保持した後、液体窒素で急冷し
、再度室温より昇温速度２０℃／分で昇温してＴｇを測定した。また、上記測定によりＴ
ｇが複数観測された場合は、最も高温のＴｇを「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇ
」とした。
【００５７】
　また、縦延伸工程の延伸倍率は、特に限定されないが、続いて行われる横延伸工程にお
ける横延伸性及びフィルムの強度向上の点から、１．５倍～５．０倍であることが好まし
く、２．０倍～４．５倍であることがより好ましい。
【００５８】
　なお縦延伸工程では、延伸は一段階で行っても良いが二段階以上の多段階で行っても良
い。多段階で延伸を行う場合、各延伸工程における倍率は適宜選択すればよく、全縦延伸
工程での総延伸倍率を１．５～５．０倍、より好ましくは２．０～４．５倍とすることが
好ましい。
【００５９】
　横延伸工程の温度は、特に限定されないが、フィルムの強度向上、寸法安定性、平面性
の点から、「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇ＋１０℃」以上、「ポリ乳酸を主成
分とするＢ層樹脂のＴｇ＋６０℃」以下が好ましく、更に好ましくは「ポリ乳酸を主成分
とするＢ層樹脂のＴｇ＋１０℃」以上、「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇ＋５０
℃」以下である。
【００６０】
　また、横延伸工程の横延伸倍率は、特に限定されないが、２．０倍～６．０倍がフィル
ムの強度向上、寸法安定性、平面性の点から好ましく、製膜安定性の観点から、更に好ま
しくは、２．０倍～５．０倍である。
【００６１】
　縦横同時二軸延伸工程の場合は、上記縦延伸工程と同様の温度範囲が採用でき、延伸倍
率は、上記縦延伸及び横延伸の倍率範囲が採用できる。
【００６２】
　本発明においては、熱処理工程の制御が、本発明のＡ層の表面平均粗さの調整、ＡＴＲ
解析法で分析したときのピークの発現から最も重要である。
【００６３】
　本発明において、熱処理工程は、２つ以上の熱処理ゾーンで行うことが好ましく、熱処
理工程内の隣り合う２つのゾーンにおける熱処理温度の関係について、横延伸装置出口側
のゾーンの温度が、「横延伸工程側のゾーンの温度＋５℃」以上、「横延伸工程側のゾー
ンの温度＋７０℃」以下であることが、本発明のＡ層の表面平均粗さを０．０５～１．０
ｎｍに調整するという観点、ＡＴＲ解析法で分析したときの１７５６ｃｍ－１のピーク発
現の観点から好ましい。より好ましくは、隣り合う２つのゾーンにおいて、横延伸装置出
口側のゾーンの温度が、「横延伸工程側のゾーンの温度＋１０℃」以上、「横延伸工程側
のゾーンの温度＋５０℃」以下である。
【００６４】
　最も横延伸装置出口側に近いゾーンの熱処理温度は、「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹
脂のＴｇ＋５０℃」以上、ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｍ＋２０℃」以下である
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ことが、Ａ層の表面平均粗さを０．０５～１．０ｎｍに制御する観点、ＡＴＲ解析法で分
析したときの１７５６ｃｍ－１のピークを発現させる観点から好ましい。より好ましくは
、ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇ＋６０℃」以上、ポリ乳酸を主成分とするＢ層
樹脂のＴｍ＋１０℃」以下である。
【００６５】
　また、横延伸工程と熱処理工程の間に冷却工程を有することも、Ａ層の表面平均粗さを
０．０５～１．０ｎｍに制御する観点、ＡＴＲ解析法で分析したときの１７５６ｃｍ－１

のピークを発現させる観点から好ましい。冷却工程を設ける場合、冷却温度は、雰囲気温
度として「ポリ乳酸を主成分とするＢ層樹脂のＴｇ」以下であることが好ましく、温度の
下限は冷却工程の効果の点からは制限されないが、製造設備の簡易性の観点から、２５℃
程度と考えられる。
【００６６】
　また横延伸工程と熱処理工程の間に冷却工程を設ける場合には、該冷却工程における冷
却時間は、１～３０秒であると横延伸工程及び熱処理工程で発生するフィルム横方向の収
縮が抑制され、ボーイング量の抑制、フィルム横方向の特性の均一化の効果を発現できる
ことから好ましく、更に好ましくは１～１０秒である。
【００６７】
　本発明において、積層フィルムの最外層のＡ層の表面を原子間力顕微鏡で分析したとき
の表面平均粗さは、０．０５～１．０ｎｍであることが重要である。積層フィルムの最外
層のＡ層の表面の原子間力顕微鏡による表面平均粗さは、好ましくは０．１～０．８ｎｍ
である。表面平均粗さが１．０ｎｍを超えると、積層フィルムの最外層のＡ層の側に無機
膜を積層した積層体とした場合に、無機膜との密着性に劣り、バリア性が劣る場合がある
。表面平均粗さは、横延伸の熱処理方法の制御、冷却工程の導入、Ａ層の樹脂組成により
制御することができる。
【００６８】
　また、本発明においては、積層フィルムの最外層のＡ層の表面をＡＴＲ解析法で分析し
たときに、１７５６ｃｍ－１にピークを有することが重要である。１７５６ｃｍ－１にピ
ークが見られない場合、Ａ層の最表面が結晶化していることを意味しており、積層フィル
ムの最外層のＡ層上に無機膜を積層した積層体とした場合に、無機膜との密着性に劣り、
その結果バリア性の効果に劣る場合がある。１７５６ｃｍ－１にピークを有する積層フィ
ルムとするための方法としては、横延伸の熱処理方法の制御、冷却工程の導入、Ａ層の樹
脂組成の調整により達成することが出来る。
【００６９】
　得られた積層フィルムの面配向係数ｆｎは、１．０×１０－２以上であることが重要で
ある。面配向係数が１．０×１０－２未満であると、弾性率や破断強度などの機械強度に
劣るため、蒸着加工時などにフィルムが破断して加工が困難となる場合がある。また、面
配向係数の上限については、特に限定されるものではないが、フィルムが限界破断する寸
前のフィルムの面配向係数が２．５×１０－２であることから、これが上限と考えられる
。
【００７０】
　面配向係数を１．０×１０－２以上にするには、縦延伸方向及び横延伸方向の延伸倍率
を１．５倍以上にすることで達成できる。
【００７１】
　本発明の積層フィルムを１００℃で５分加熱した際の熱収縮率は、－１．０～１．０％
であることが好ましい。該熱収縮率は、より好ましくは０～１．０％である。熱収縮率が
－１．０％より小さいと、蒸着加工時や包装材料としての加工時における加熱及び／また
は張力下での走行時にフィルムが伸び、蒸着斑が発生する場合があるほか、フィルムの伸
びにより形成した蒸着膜にクラックが生じ、ガスバリア性が低下する場合がある。また、
熱収縮率が１．０％を超えると蒸着加工時などの加熱時にフィルムが収縮し、蒸着斑や美
観の低下が起こる場合がある。熱収縮率を制御する方法としては、原料の結晶性を調整す
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る方法、延伸倍率を低倍率とする方法、延伸後の熱処理温度を調整する方法、熱処理時に
フィルムに弛緩処理を施す方法があるが、制御が容易であること及び面内におけるフィル
ム物性の斑が少ないことから、熱処理温度の調整によることが好ましい。
【００７２】
　本発明の積層フィルムのＡ層の片面には、ガスバリア性付与の観点から、無機膜を有す
る積層体とすることが好ましい（積層フィルムの前記Ａ層の片面に、無機膜を有するフィ
ルムを、以後、積層体という）。
【００７３】
　無機膜の形成方法としては、蒸着法が好ましく、蒸着法としては特に限定されないが、
ＥＢ蒸着、誘導加熱蒸着、マグネトロンスパッタ法、ＣＶＤ法等公知の方法があげられる
。蒸着によって形成される無機薄膜の厚みは、水蒸気に対するガスバリア性の向上の観点
から、下限は２０ｎｍである。また、厚みの上限については特に限定されないが、ガスバ
リア性の向上のために必要な量を超えて無機蒸着膜を形成することは製造コストの観点か
ら好ましくないことから、経済的な厚みの上限は、１００ｎｍである。ガスバリア性の向
上と製造コストとの両立の観点から、無機薄膜の厚みは３０～７０ｎｍであることがより
好ましい。
【００７４】
　無機膜の材料としては、ガスバリア性を向上させる効果を有するものであれば特に限定
されないが、透明性を必要としない用途においては、加工性及びガスバリア性の観点から
、アルミニウムを含む材料を使用することが好ましい。アルミニウムを含む材料としては
、例えばアルミニウムを９９．９ｍｏｌ％以上含有する純アルミニウムのほか、他の添加
元素を含むアルミニウム合金が挙げられるが、膜強度の観点からはアルミニウム合金を使
用することが好ましい。アルミニウム合金に含まれる添加元素としては、例えば、マグネ
シウム、シリコン、タンタル、チタン、硼素、カルシウム、バリウム、炭素、マンガン等
があり、これらのうち１種を添加元素として含む合金でも、２種以上を含む合金であって
もよい。アルミニウム合金中のアルミニウムの割合は、アルミニウムが９０．０～９９．
８ｍｏｌ％、添加元素の総量が０．２～１０．０ｍｏｌ％であることが好ましく、アルミ
ニウムが９２～９９．５ｍｏｌ％、添加元素の総量が０．５～８ｍｏｌ％であることが特
に好ましい。アルミニウム合金を使用することにより、純アルミに比較して、無機膜の結
晶が微細化されるため、透過ガスのパスが長くなること、無機膜の強度が向上し、表面に
凹凸を形成している添加粒子が脱落しにくくなるという効果が期待できる。また、金属光
沢に優れる無機膜が求められる用途においては、膜の光沢度を向上させるために、添加元
素の添加量の上限を１０ｍｏｌ％以下とすることが好ましく、より好適には７ｍｏｌ％以
下であり、４ｍｏｌ％以下にすることがとくに好ましい。
【００７５】
　また、透明性が必要な用途においては、無機膜を無機酸化物、無機窒化物、無機酸窒化
物の少なくともいずれかよりなる透明性を有する無機膜とすることが好ましい。無機酸化
物、無機窒化物、無機酸窒化物よりなる無機膜を形成する方法としては、予め反応次数の
低い酸化物、窒化物を若干の酸素、窒素を適宜導入して、反応次数をコントロールしなが
ら高真空容器中で電子線などにより照射加熱した材料を蒸着原料とする方法のほか、スパ
ッタ法に於いては、合金ターゲットを使用し、アルゴンガスに窒素及びもしくは酸素を適
量混合し反応させながら成膜する方法が挙げられる。透明性を有する無機膜に好ましい材
料としては、酸化シリコン、酸化アルミニウム、酸化シリコン・アルミニウムの混合体、
酸化亜鉛、酸化チタンなどが挙げられ、ガスバリア性、蒸着後の色調などの観点からは、
酸化シリコン、酸化アルミニウム、酸化シリコン・アルミニウムがより好ましく、更に好
ましくは酸化シリコン、酸化アルミニウムである。これらの酸化次数は使用する無機物の
種類によって異なるが、例えば酸化シリコンで例示すると、ＳｉＯｘにおいて、Ｘ＝１．
０～１．９であることが好ましく、より好ましくは、Ｘ＝１．３～１．７である。Ｘ＝１
．０を下回ると、膜が着色し、透明性を損ね、好ましくない。Ｘ＝１．９を上回るとガス
バリア性が不十分となる。酸化次数は、蒸着時の材料の酸素純度及び、酸素導入によりコ
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ントロールすることが出来る。また、酸化次数はＥＳＣＡにて測定することができる。

　以下、この発明について実施例を用いてより詳細に説明するが、これらによりこの発明
は何ら制限を受けるものではない。なお、実施例及び比較例における物性値等は、下記の
方法によって測定、評価した。また、使用するポリ乳酸は、下記の方法で製造した。
（１）Ａ層表面の表面平均粗さ（ｎｍ）
　積層フィルムの最外層のＡ層について、原子間力顕微鏡を用いて、場所を変えた１０視
野について測定を行った。なお、積層フィルムの両方の最外層がＡ層である場合には、任
意の一方のＡ層について測定を行った。
【００７６】
　サンプルは、カンチレバーの走査方向に対して垂直方向（Ｙ軸方向）がサンプルの長手
方向（長手方向とは、フィルムの製造工程においてフィルムが走行する方向）となるよう
にサンプルをピエゾにセットして測定する。得られた画像について、三次元面粗さをＯｆ
ｆ－Ｌｉｎｅ機能Ｒｏｕｇｈｎｅｓｓ　Ａｎａｌｙｓｉｓにて算出し、表面平均粗さを測
定した。測定は、任意の１０画像について行い、平均値を表面平均粗さとした。測定条件
は下記のとおりである。
【００７７】
　測定装置　　：ＮａｎｏＳｃｏｐｅ ＩＩＩ ＡＦＭ
　　　　　　　　　（Ｄｉｇｉｔａｌ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ社製）
　　カンチレバー：シリコン単結晶
　　走査モード　：タッピングモード
　　走査範囲　　：５μｍ□
　　走査速度　　：０．７９８Ｈｚ
　（２）Ａ層表面のＡＴＲ解析法による分析
　積層フィルムの最外層のＡ層について、島津社製ＦＴ-ＩＲ8400に反射用のゲルマニウ
ム製プリズムを取り付けて、Ａ層表面を分析した。なお、積層フィルムの両方の最外層が
Ａ層である場合には、（１）に従って表面平均粗さを測定した側のＡ層について測定を行
った。表においては、下記のように記した。
１７５６ｃｍ－１にピークを有する：○
１７５６ｃｍ－１にピークを有しない：×
　（３）面配向係数ｆｎ
アッベ屈折計によってフィルム長手方向、幅方向、厚み方向の屈折率（それぞれＮｘ、Ｎ
ｙ、Ｎｚ）を測定し、次式で算出した。
ｆｎ＝（Ｎｘ＋Ｎｙ）／２－Ｎｚ
　（４）熱収縮率（％）
　フィルムを長手方向、長手方向に対して９０°の方向それぞれについて、１０ｍｍ幅、
２５０ｍｍ長に調整し、２００ｍｍ長さの標線を記したサンプルに３ｇの加重を取り付け
て熱風循環式オーブンで１００℃にて５分間熱処理し、フィルムの収縮率を下記式にて算
出した。結果は、長手方向、長手方向に対して９０°の方向の値の平均値とした。
熱収縮率（％）＝{１－（熱処理後の標線長さ）／（熱処理前の標線長さ）}×１００
　（５）Ａ層及びＢ層の吸熱ピーク（Ｔｍ）、Ｔｇ（℃）
　Ａ層及びＢ層を測定する場合は、それぞれの層の表面５ｍｇを削り取り、それぞれの層
の測定サンプルとした。ここで、積層フィルムの両方の最外層がＡ層である場合には、（
１）に従って表面平均粗さを測定した側のＡ層について測定した。また、内層に存在する
Ｂ層は、積層フィルムのＡ層をトルエンにより除去した後に、Ｂ層を削り取り測定サンプ
ルとした。
【００７８】
　測定は、セイコー電子（株）製示差走査熱量計ＲＤＣ２２０型を用いて、室温より昇温
速度５℃／分で昇温した時の吸熱ピーク（Ｔｍ）を確認した。なお前述の通り、吸熱ピー
ク（Ｔｍ）が観察された場合を結晶性の層と判断し、それ以外の場合を非晶性の層と判断
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した。表においては、吸熱ピークが観察された場合を「○」、吸熱ピークが観察されなか
った場合を「×」と記した。
【００７９】
　また、ガラス転移温度（Ｔｇ）は、セイコー電子（株）製示差走査熱量計ＲＤＣ２２０
型を用いて、２４０℃まで昇温し、２４０℃で５分間保持した後、液体窒素で急冷し、再
度室温より昇温速度２０℃／分で昇温して測定した。
【００８０】
　（６）水蒸気透過度（ｇ／ｍ２／ｄａｙ）
　積層フィルムを温度３８℃、湿度９０％ＲＨの条件で、米国、モコン（ＭＯＣＯＮ）社
製の水蒸気透過率測定装置（機種名、“パ－マトラン”（登録商標）Ｗ３／３１）を使用
してＪＩＳ　Ｋ７１２９（２００８）に記載のＢ法（赤外センサー法）に基づいて測定し
た。また、測定はフィルムに水蒸気流を当て、反対側で検出する測定方式で、４回測定を
行い、その平均値を当該フィルムの水蒸気透過率とした。
【００８１】
　（７）酸素透過度（ｃｃ／ｍ２／ｄａｙ／ａｔｍ）
　積層フィルムを温度２３℃、湿度０％ＲＨの条件で、米国、モコン（ＭＯＣＯＮ）社製
の酸素透過率測定装置（機種名、“オキシトラン”（登録商標）（“ＯＸＴＲＡＮ ”２/
２０））を使用して、ＪＩＳ　Ｋ７１２６－２（２００６）に記載の電解センサ法に基づ
いて測定した。また、測定はフィルムに水蒸気流を当て、反対側で検出する測定方式で、
4回測定を行い、その平均値を当該フィルムの酸素透過度とした。
【００８２】
　（８）無機膜の接着強度測定（ｇ／１５ｍｍ）
　フィルムに無機膜を形成して得られた積層体とエチレンアクリル酸シート（Ｄｏｗ　Ｐ
ＲＩＭＡＣＯＲ３３００）（以下、ＥＡＡシートという）４０μｍを揃えて、下記条件で
ヒートシールした。
・ヒートシール機（ＴＰ－７０１Ｓ ＨＥＡＴ ＳＥＡＬ ＴＥＳＴＥＲ 、ＴＥＳＴＥＲ 
ＳＡＮＧＹＯ ＣＯ, ＬＴＤ ）
プレス温度：１２０℃
圧力：３８ｐｓｉ＝２．７ｋｇｆ／ｃｍ２（面圧換算１．３５程度）
プレス時間：５ｓｅｃ
プレス板：金属板／ゴム　金属板のみ加熱
貼り合わせ：ＥＡＡシート４０μｍ　
　得られたサンプルから幅１５ｍｍの試験片を取り出し、下記条件で剥離試験を行った。
剥離力曲線において、剥離開始後の上限値と下限値を読み取り、フィルムの蒸着膜接着強
度とした。
・剥離試験機：       ＴＥＮＳＩＬＯＮ（ＯＲＩＥＮＴＥＣ社製　ＵＣＴ－１００）
・剥離角度：  １８０°
・剥離速度：  ２００ｍｍ／分
・チャート速度：２０ｍｍ／分
・剥離方向：  ＭＤ方向
・サンプル幅：       １５ｍｍ
同じサンプルについて３本の試験片を採取し、同様の測定を３回行った。得られた値の平
均値を蒸着膜接着強度とした。
【実施例】
【００８３】
　本発明の製造例、実施例、比較例で用いた原料は下記の通りである。なお、製造例、実
施例、比較例では下記の略称で表記することがある。
【００８４】
　ＰＬＡ－Ａ
回転式真空乾燥機にて５０℃で８時間乾燥した非晶性ポリＬ－乳酸（Ｎａｔｕｒｅ Ｗｏ



(15) JP 2013-199059 A 2013.10.3

10

20

30

40

50

ｒｋｓ製“Ｉｎｇｅｏ” ４０６０Ｄ；Ｄ体量＝１２ｍｏｌ％、Ｔｇ＝５８℃）。
【００８５】
　ＰＬＡ－Ｂ
回転式真空乾燥機にて１２０℃で４時間乾燥した結晶性ポリＬ－乳酸（Ｎａｔｕｒｅ Ｗ
ｏｒｋｓ製“Ｉｎｇｅｏ”４０３２Ｄ；Ｄ体量＝１．４ｍｏｌ％、融点＝１６８℃、Ｔｇ
＝５８℃）。
【００８６】
　実施例１～６
Ｂ層を形成するための樹脂組成物としてＰＬＡ－Ｂを用い、２２０℃に加熱したφ９０ｍ
ｍの押出機に、Ａ層を形成するための樹脂組成物としてＰＬＡ－Ａ９９質量部に水澤科学
社製アルミナシリケート粒子（シルトンＪＣ２０（平均粒径２μｍ））を１質量部添加し
た原料を用い、２２０℃に加熱したφ４０ｍｍの押出機に、それぞれ投入し、各押出機で
可塑化した後、フィードブロックで１：８：１の積層比でＡ／Ｂ／Ａ積層させ、４００ｍ
ｍの口金よりフィルム状に押出し、２５℃に設定した直径が６００ｍｍの回転しているキ
ャストドラム上で静電印可キャスト法により冷却硬化させて実質的に非晶質な未延伸フィ
ルムを得た。
【００８７】
　この未延伸フィルムをロール式縦延伸機に導き、予熱温度７０℃、延伸温度７５℃で３
．０倍縦延伸した後、テンター式延伸機に送り込み、予熱温度７０℃、延伸温度７５℃で
３．０倍横延伸した後、表１の条件で熱処理をおこなった。
【００８８】
　かくして得られた各積層フィルムは、フィルム幅が８００ｍｍであり、表２に示すよう
に表面粗さも小さく、ＡＴＲによる分析で１７５６ｃｍ－１にピークを有し、熱収縮率も
表２のように小さかった。
【００８９】
　得られたフィルムを、フィルム走行装置を具備した真空蒸着装置内にセットして無機膜
を積層した。無機膜の積層は、真空蒸着装置内を１．００×１０－２Ｐａの高減圧状態に
した後に、フィルムを０℃の冷却金属ドラム上に走行させることにより行い、蒸着後に４
８時間のエージング処理を施すことにより、無機膜を有する積層体とした。蒸着はアルミ
ニウム金属の加熱蒸発により行い、蒸着層形成面は積層フィルムの一方のＡ層表面とした
。なお、蒸着層形成面と表面粗さ及びＡＴＲによる分析の測定面は同一面とした。また、
吸熱ピーク（Ｔｍ）についても、蒸着層形成面側のＡ層について測定を行った。この積層
体の水蒸気透過度、酸素透過度は、表２に示すように小さく、蒸着膜接着強度も良好であ
った。
【００９０】
　実施例７
　フィードブロックでの積層比を１：９の積層比でＡ／Ｂ積層させたほかは実施例１と同
様にして積層フィルムを得た。
【００９１】
　かくして得られた積層フィルムは、フィルム幅が８００ｍｍであり、表２に示すように
表面粗さも小さく、ＡＴＲによる分析で１７５６ｃｍ－１にピークを有し、熱収縮率も表
２のように小さかった。
【００９２】
　得られたフィルムを、フィルム走行装置を具備した真空蒸着装置内にセットして無機膜
を積層した。無機膜の積層は、真空蒸着装置内を１．００×１０－２Ｐａの高減圧状態に
した後に、フィルムを０℃の冷却金属ドラム上に走行させることにより行い、蒸着後に４
８時間のエージング処理を施すことにより、無機膜を有する積層体とした。蒸着はアルミ
ニウム金属の加熱蒸発により行い、蒸着層形成面は積層フィルムのＡ層表面とした。この
積層体の水蒸気透過度、酸素透過度は、表２に示すように小さく、蒸着膜接着強度も良好
であった。
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【００９３】
　比較例１～６
　実施例１において、熱処理条件を表１とした以外は同原料、同条件で製造した。
かくして得られた各積層フィルムは、フィルム幅が８００ｍｍであり、表２に示すように
表面粗さが大きく、ＡＴＲ解析法による分析で１７５６ｃｍ－１にピークは観測できず最
表層は結晶化していることが判明した。また、Ａ層の表層を削り取って示差走査熱量計（
セイコー電子工業製、ＲＤＣ２２０）を用いて、融点（Ｔｍ）を求めたがピークは観測さ
れないことから最表層は結晶化しているが層全体は非晶質であることが判明した。熱収縮
率については、横延伸後の熱処理温度を急激に上げるとボーイングと呼ばれるフィルム横
方向で物性が弓状になる現象が顕著に現れ、部分的に平面性が悪化したため、熱処理温度
を高温にすることができず、熱収縮率が大きなものしか得られなかった。
【００９４】
　ここでボーイング現象とは、テンター内においてフィルムの両側端は把持手段により把
持されているので、横延伸に伴う縦方向の収縮応力は把持手段によって拘束されている。
これに対し、フィルム中央部分は把持手段による拘束力が比較的弱いので、上記収縮応力
によって中央部分が移動する傾向がある。この傾向は、ただ単に常温状態のフィルムをテ
ンター式熱処理装置で熱固定をする場合でも常温状態から熱固定する温度の温度差でも起
こる。
【００９５】
　また、得られたフィルムをフィルム走行装置を具備した真空蒸着装置内にセットして無
機膜を積層した。無機膜の積層は、真空蒸着装置内を１．００×１０－２Ｐａの高減圧状
態にした後に、フィルムを０℃の冷却金属ドラム上に走行させることにより行い、蒸着後
に４８時間のエージング処理を施すことにより、無機膜を有する積層体とした。蒸着はア
ルミニウム金属の加熱蒸発により行い、蒸着膜の形成面は積層フィルムの一方のＡ層表面
とした。なお、蒸着層形成面と表面粗さ及びＡＴＲによる分析の測定面は同一面とした。
また、吸熱ピーク（Ｔｍ）についても、蒸着層形成面側のＡ層について測定を行った。こ
の積層体の水蒸気透過度、酸素透過度は、表２に示すようになったが、無機膜の接着強度
も低いものであった。
【００９６】
　比較例７
Ａ層の原料をＰＬＡ－Ｂとしたほかは実施例１と同様にして積層フィルムを得た。かくし
て得られた各積層フィルムは、フィルム幅が８００ｍｍであり、表２に示すように表面粗
さが大きく、ＡＴＲ解析法による分析で１７５６ｃｍ－１にピークは観測できなかった。
また、Ａ層の表層を削り取って示差走査熱量計（セイコー電子工業製、ＲＤＣ２２０）を
用いて、融点（Ｔｍ）を求めたところピークが観測され、Ａ層は結晶質であった。熱収縮
率については、小さい値であった。
【００９７】
　また、得られたフィルムをフィルム走行装置を具備した真空蒸着装置内にセットして無
機膜を積層した。無機膜の積層は、真空蒸着装置内を１．００×１０－２Ｐａの高減圧状
態にした後に、フィルムを０℃の冷却金属ドラム上に走行させることにより行い、蒸着後
に４８時間のエージング処理を施すことにより、無機膜を有する積層体とした。蒸着はア
ルミニウム金属の加熱蒸発により行い、蒸着膜の形成面は積層フィルムの一方のＡ層表面
とした。なお、蒸着層形成面と表面粗さ及びＡＴＲによる分析の測定面は同一面とした。
また、吸熱ピーク（Ｔｍ）についても、蒸着層形成面側のＡ層について測定を行った。こ
の積層体の水蒸気透過度、酸素透過度は、表２に示すようになり、無機膜の接着強度も低
いものであった。
【００９８】
　比較例８
Ｂ層の原料をＰＬＡ－Ａとしたほかは実施例１と同様にして積層フィルムを得ようとした
が横延伸工程及び横延伸後の熱処理工程でフィルム破れが多発し、フィルムを得ることは
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【００９９】
【表１】

【０１００】
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