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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　生分解性プラスチック１００質量部にカルボジイミド化合物０．０１～１０質量部、紫
外線吸収剤０．０１～５質量部、及び酸化防止剤０．０１～３質量部を必須成分として配
合してなる生分解性プラスチック組成物。
【請求項２】
　生分解性プラスチックが天然物に由来するものまたは微生物産生である請求項１記載の
生分解性プラスチック組成物。
【請求項３】
　生分解性プラスチックが脂肪族系ポリエステルである請求項１又は２に記載の生分解性
プラスチック組成物。
【請求項４】
　脂肪族系ポリエステルが脂肪族ヒドロキシカルボン酸系ポリエステルである請求項３に
記載の生分解性プラスチック組成物。
【請求項５】
　カルボジイミド化合物が、脂肪族系ポリカルボジイミド化合物である請求項１～４のい
ずれか記載の生分解性プラスチック組成物。
【請求項６】
　カルボジイミド化合物が4，4'－ジシクロヘキシルメタンジイソシアネート、イソホロ
ンジイソシアネート及びテトラメチルキシリレンジイソシアネートから選ばれる少なくと
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も一種の有機ジイソシアネートに由来するものを主成分とする請求項１～５のいずれかに
記載の生分解性プラスチック組成物。
【請求項７】
　紫外線吸収剤がベンゾトリアゾール系化合物、トリアジン系化合物及びヒドロキシルア
ミン系化合物から選ばれる少なくとも一種の紫外線吸収剤である請求項１～６のいずれか
に記載の生分解性プラスチック組成物。
【請求項８】
　紫外線吸収剤が分子量４００以上のものである請求項１～７のいずれかに記載の生分解
性プラスチック組成物。
【請求項９】
　酸化防止剤がヒンダードフェノール系酸化防止剤及び/又はフォスファイト系酸化防止
剤である請求項１～８のいずれかに記載の生分解性プラスチック組成物。
【請求項１０】
　酸化防止剤が分子量４００以上のものである請求項１～９のいずれかに記載の生分解性
プラスチック組成物。
【請求項１１】
　カルボジイミド化合物を紫外線吸収剤及び/又は酸化防止剤と反応させた後に配合する
請求項８又は１０記載の生分解性プラスチック組成物。
【請求項１２】
　請求項１～１１のいずれかに記載の生分解性プラスチック組成物を成形してなる成形品
。
【請求項１３】
　生分解性プラスチック１００質量部にカルボジイミド化合物０．０１～１０質量部、紫
外線吸収剤０．０１～５質量部、及び酸化防止剤０．０１～３質量部を必須成分として配
合することを特徴とする生分解性プラスチックの生分解速度制御方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、生分解性プラスチック組成物、その成形品及び分解速度制御方法に関する。
さらに詳しくは、生分解性プラスチックに特定の３種類の添加物を配合し、それら相乗効
果により生分解速度を制御するとともに、加水分解速度を遅延させ、かつ耐候性が著しく
向上した生分解性プラスチック組成物、その成形品及び生分解性プラスチックの分解速度
制御方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、プラスチック廃棄物による環境汚染等の問題がクローズアップされる中、環境保
全に対する必要性と意義の高まりから、生分解性プラスチックの使用が増大しつつあり、
かつ、その改質が進められている。
【０００３】
　生分解性プラスチックは分子骨格にエステル結合を有する脂肪族系ポリエステル（微生
物産生も含む）、セルロースなどの天然高分子系のもの、微生物産生多糖類、ポリビニル
アルコール（ＰＶＡ）や、ポリエチレングリコール（ＰＥＧ）などのポリエーテル等に大
別することができる。
　これらの内、脂肪族系ポリエステルは、一般に融点が低く、製造時の熱安定性も不良で
あり、さらには実用的な成形品に適した物性を示すための充分な分子量が得られないため
、生分解性プラスチックとして利用することができなかった。これを克服するための技術
開発に伴い、高分子量の脂肪族系ポリエステルが登場し、農林水産業用資材（農業用マル
チフィルム、植栽ポット、釣糸、魚網等）および土木工事用資材（保水シート、植物ネッ
ト、土嚢等）として、さらに、包装・容器分野（土、食品等が付着してリサイクルが難し
いもの）等で利用され始めている。
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【０００４】
　上記高分子量脂肪族系ポリエステルを始めとする生分解性プラスチックは、廃棄後、自
然界に広く存在する微生物により速やかに分解されることが好ましい。しかしながら、生
分解性プラスチックを普及させ、それを従来のプラスチックの代替品として利用する際、
特に耐久消費財への利用に際しては、長期の使用期間中、従来のプラスチックと同レベル
の耐候性、耐水性、耐熱性および機械的特性などの機能を保持させることが不可欠である
。従来の耐久消費材に使用されていた生分解性プラスチックでは機能が５年程度保持され
ればよいとされていたが、近年では、１０年程度またはそれ以上機能が保持されることが
求められるようになってきた。
【０００５】
　長期に亘る使用期間中、生分解性プラスチックの機能を従来のプラスチックのそれと同
レベルに保持させる方法のひとつとして、生分解速度を調節することにより、耐加水分解
性を向上させる方法が挙げられる。その一例として、生分解性プラスチックにカルボジイ
ミド化合物を配合することにより、生分解速度を制御した生分解性プラスチック組成物が
提案されている（例えば、特許文献１）。しかしながら、この組成物では、加水分解速度
や生分解速度の調節機能は付与されるものの、まだ十分ではない場合があった。
【０００６】
　また、生分解性プラスチックに、加水分解安定剤として芳香族カルボジイミドを添加し
て、分解を遅延させたものも提案されている（例えば、特許文献２）が、添加量の多少に
かかわらず製品が透明性を失うという問題があった。
【０００７】
　さらに、生分解性プラスチックである乳酸系ポリマーに対し、紫外線吸収剤及び光安定
剤から選ばれた少なくとも一種の添加剤を配合した乳酸系ポリマー組成物などが提案され
ている（例えば、特許文献３）が、これは太陽光等による分解を抑制することが目的であ
り、生分解性を抑制させることを目的とするものではない。
【０００８】
　一方、生分解性ではないが、比較的耐熱性の高い熱可塑性ポリエステル樹脂の耐候性、
耐アルカリ性、耐加水分解性を高めるために、熱可塑性ポリエステル樹脂中に、樹脂型紫
外線吸収剤及び脂肪族系ポリカルボジイミド化合物を配合した熱可塑性ポリエステル樹脂
組成物が提案されている（例えば、特許文献４）が、同特許文献に記載されている樹脂型
紫外線吸収剤は熱可塑性ポリエステル樹脂との相溶性が悪いという問題がある。
【０００９】
　上記の問題を解決するために、生分解性プラスチックに、カルボジイミド化合物、及び
ヒンダードフェノール系酸化防止剤を配合した生分解性プラスチック組成物が提案されて
いる（例えば、特許文献５）。
　また、生分解性プラスチックに、カルボジイミド化合物、及びベンゾトリアゾール系化
合物、トリアジン系化合物又はヒドロキシルアミン系化合物から選ばれる少なくとも一種
の化合物を配合した生分解性プラスチック組成物が提案されている（例えば、特許文献６
）。
　さらに、脂肪族系カルボジイミド化合物にリン系酸化防止剤を配合したカルボジイミド
組成物からなる耐加水分解安定剤を用いた生分解性プラスチック組成物が提案されている
（例えば、特許文献７）。
【００１０】
　しかしながら、上記各組成物でも耐加水分解性が不十分となる場合があった。
　そして、上記各特許文献には、紫外線吸収剤と酸化防止剤の両方をカルボジイミド化合
物と積極的に併用して用いること、及び併用することによる効果については何も記載され
ていない。
　また、生分解性プラスチックの中でも、特に、天然物由来の生分解性プラスチックは、
再生可能な有機性資源から製造されており、近年、地球温暖化の防止や循環型社会の形成
という観点からも注目を集めている。しかしながら、これら天然物由来の生分解性プラス
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チックへ紫外線吸収剤と酸化防止剤の両方をカルボジイミド化合物と積極的に併用して配
合すること、及び併用して配合することにより得られる効果ついては何も記載されていな
い。
【００１１】
【特許文献１】特開平１１－８０５２２号公報
【特許文献２】特表２００１－５２５４７３号公報
【特許文献３】特開平６－１８４４１７号公報
【特許文献４】特開２００２－１１４８９３号公報
【特許文献５】特開２００３－３１３４３６号公報
【特許文献６】特開２００４－１５５９９３号公報
【特許文献７】特開２００５－８２６４２号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　本発明の課題は、従来技術の問題点を解消して、生分解性を調節するとともに、耐加水
分解性や耐候性が著しく向上した生分解性プラスチック組成物、その成形品及び生分解性
プラスチックの生分解速度制御方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明者らは、前記課題を達成するために鋭意研究を重ねた結果、生分解性プラスチッ
クに、カルボジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤の３種類の成分を必須成分
として配合して生分解速度を調節するとともに、耐加水分解性や耐候性が著しく向上した
耐生分解性プラスチック組成物を得られることを見出し、本発明を完成させた。
【００１４】
　すなわち本発明は、下記（１）～（１３）
（１）生分解性プラスチック１００質量部にカルボジイミド化合物０．０１～１０質量部
、紫外線吸収剤０．０１～５質量部、及び酸化防止剤０．０１～３質量部を必須成分とし
て配合してなる生分解性プラスチック組成物、
（２）生分解性プラスチックが天然物に由来するものまたは微生物産生である上記（１）
記載の生分解性プラスチック組成物、
（３）生分解性プラスチックが脂肪族系ポリエステルである上記（１）又は（２）に記載
の生分解性プラスチック組成物、
（４）脂肪族系ポリエステルが脂肪族ヒドロキシカルボン酸系ポリエステルである上記（
３）に記載の生分解性プラスチック組成物、
（５）カルボジイミド化合物が、脂肪族系ポリカルボジイミド化合物である上記（１）～
（４）のいずれか記載の生分解性プラスチック組成物、
（６）カルボジイミド化合物が4，4'－ジシクロヘキシルメタンジイソシアネート、イソ
ホロンジイソシアネート及びテトラメチルキシリレンジイソシアネートから選ばれる少な
くとも一種の有機ジイソシアネートに由来するものを主成分とする上記（１）～（５）の
いずれかに記載の生分解性プラスチック組成物、
（７）紫外線吸収剤がベンゾトリアゾール系化合物、トリアジン系化合物及びヒドロキシ
ルアミン系化合物から選ばれる少なくとも一種の紫外線吸収剤である上記（１）～（６）
のいずれかに記載の生分解性プラスチック組成物、
（８）紫外線吸収剤が分子量４００以上のものである上記（１）～（７）のいずれかに記
載の生分解性プラスチック組成物、
（９）酸化防止剤がヒンダードフェノール系酸化防止剤及び/又はフォスファイト系酸化
防止剤である上記（１）～（８）のいずれかに記載の生分解性プラスチック組成物、
（１０）酸化防止剤が分子量４００以上のものである上記（１）～（９）のいずれかに記
載の生分解性プラスチック組成物、
（１１）カルボジイミド化合物を紫外線吸収剤及び/又は酸化防止剤と反応させた後に配
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合する上記（９）又は（１０）記載の生分解性プラスチック組成物、（１２）上記（１）
～（１１）のいずれかに記載の生分解性プラスチック組成物を成形してなる成形品、およ
び
（１３）生分解性プラスチック１００質量部にカルボジイミド化合物０．０１～１０質量
部、紫外線吸収剤０．０１～５質量部、及び酸化防止剤０．０１～３質量部を必須成分と
して配合することを特徴とする生分解性プラスチックの生分解速度制御方法を提供するも
のである。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、生分解性プラスチックの生分解速度を制御するとともに、耐加水分解
性や耐候性が著しく向上した生分解性プラスチック組成物およびその成形品が得られる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１６】
　本発明の生分解性プラスチック組成物は、生分解性プラスチックにカルボジイミド化合
物、紫外線吸収剤、および酸化防止剤の３成分が必須成分として配合されている。以下本
発明の生分解性プラスチック組成物の詳細を説明する。
【００１７】
１．生分解性プラスチック
　本発明の生分解性プラスチック組成物に用いられる主成分の生分解性プラスチックとし
ては、例えば微生物によって分解されるポリエステル系の生分解性プラスチックや天然物
由来の原料を使用して得られた生分解性プラスチックを挙げることができ、中でも廃棄後
に微生物によって分解され易い脂肪族系ポリエステルが好ましい。
【００１８】
　一般に、生分解性プラスチックにおいては、下記(a)～(d)の順序で生分解が進行すると
いわれている。すなわち、環境中に放出された高分子材料（生分解性プラスチック）にお
いて、
(a) 先ず、高分子分解酵素がその高分子材料の表面に吸着される。この酵素は、ある種の
　微生物が菌体外に分泌したものである。
(b) 次に、この酵素が高分子鎖のエステル結合やグリコシド結合、ペプチド結合などの化
　学結合を加水分解反応によって切断する。
(c) その結果、高分子材料は、低分子量化され、分解酵素により低分子量化合物単位まで
　分解される。
(d) そして、分解生成物は、さまざまな微生物により、代謝・資化され、二酸化炭素、水
　、菌体成分などに変換されていくというものである。
　
　但し、ポリ乳酸に代表されるポリ（α－オキシ酸）ついては、次の２段階の過程で生分
解が進行すると言われている。
　すなわち、高分子量のポリ乳酸は、微生物により分解されにくく、１次分解では微生物
の関与しない単純な加水分解が主体となる。そして、数平均分子量（Ｍｎ）が１０，００
０～２０，０００程度まで分解されると、単純な加水分解の他、微生物によって作られた
高分子分解酵素による２次分解が進行し、低分子量化合物単位にまで分解される。そして
、分解生成物は、さまざまな微生物により、代謝・資化され、二酸化炭素、水、菌体成分
などに変換されていくというものである。
【００１９】
　加水分解反応が起き、微生物によって分解され易い生分解性プラスチックとしては、
（１）脂肪族ヒドロキシカルボン酸系ポリエステル、
（２）多価アルコール類と多塩基酸類との縮合反応物である脂肪族ポリエステル、
（３）ポリヒドロキシブチレート（ＰＨＢ）等の微生物産生脂肪族ポリエステル、
（４）ポリカプロラクトン（ＰＣＬ）系脂肪族ポリエステル、
等が挙げられ、本発明においては、生分解性プラスチックとして、上記のいずれをも、好



(6) JP 5060739 B2 2012.10.31

10

20

30

40

50

ましく用いることができる。
　また、本発明においては、生分解性プラスチックとして、上記の脂肪族ポリエステルに
限定されずに、生分解性プラスチック中の高分子鎖が加水分解反応によって切断するエス
テル結合やグリコシド結合、ペプチド結合などの化学結合を有するものであれば用いるこ
とができる。そのようなものとして、例えば、脂肪族ポリエステルの分子鎖骨格にカーボ
ネート構造をランダムに導入した脂肪族ポリエステルのカーボネート共重合体や、脂肪族
ポリエステルの分子鎖骨格に脂肪族ポリアミド単位を導入し、アミド結合を有する脂肪族
ポリエステルとポリアミドの共重合体などが挙げられる。
【００２０】
　次に、生分解性プラスチックについて、さらに詳細に説明する。
（１）脂肪族ヒドロキシカルボン酸系ポリエステル
　脂肪族ヒドロキシカルボン酸系ポリエステルについては特に制限はない。好適な具体例
としては、乳酸、グリコール酸、２－ヒドロキシイソ酪酸、３－ヒドロキシ酪酸、３－ヒ
ドロキシプロピオン酸、３－ヒドロキシカルボン酸、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等の重合体又はこれらの共
重合体が挙げられる。また、これらの脂肪族ヒドロキシカルボン酸と、芳香族ジカルボン
酸、脂肪族ジカルボン酸、脂環族ジカルボン酸、脂肪族ジオール、脂環族ジオール、芳香
族ジオール等からなる共重合ポリエステル樹脂であってもよい。
　これらの中で、ポリ乳酸、ポリカルボン酸等が好ましく、特にポリ乳酸に代表されるポ
リ乳酸（ポリラクチド）系脂肪族ポリエステルが好ましい。
【００２１】
　上記ポリ乳酸系脂肪族系ポリエステルは、通常、環状ジエステルであるラクチド及び対
応するラクトン類の開環重合による方法、いわゆるラクチド法により、また、ラクチド法
以外では、乳酸の通接脱水縮合法やホルマリンと炭酸ガスとの重縮合法により得ることが
できるものである。
【００２２】
　また、上記ポリ乳酸系脂肪族系ポリエステルを製造するための触媒としては、錫、アン
チモン、亜鉛、チタン、鉄、アルミニウム化合物を例示することができ、中でも錫系触媒
、アルミニウム系触媒が好ましく、オクチル酸錫、アルミニウムアセチルアセトナートが
特に好適である。
【００２３】
　上記ポリ乳酸系脂肪族系ポリエステルの中でも、ポリＬ－乳酸が、加水分解されてＬ－
乳酸になると共にその安全性も確認されているために好ましいが、本発明で使用するポリ
乳酸系脂肪族系ポリエステルは、これに限定されることはない。
【００２４】
（２）多価アルコール類と多塩基酸類との縮合反応物である脂肪族ポリエステル
　多価アルコール類と多塩基酸類との縮合反応物である脂肪族ポリエステルとしては、脂
肪族系グリコール類と脂肪族多塩基酸（又はその無水物）とを、触媒の存在下に反応させ
ることにより得られる脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステル、あるいは、必要に応
じ少量のカップリング剤を使用して反応させることにより得られる、高分子量の脂肪族系
グリコール/多塩基酸ポリエステルを例示することができる。
【００２５】
　本発明で使用される脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステルを製造するための脂肪
族系グリコール類としては、例えばエチレングリコール、１，４－ブタンジオール、１，
６－へキサンジオール、デカメチレングリコール、ネオペンチルグリコール、１，４－シ
クロヘキサンジメタノール等を挙げることができ、エチレンオキシドを使用することもで
きる。なお、これらのグリコール類は、その２種以上を併用してもよい。
【００２６】
　上記脂肪族系グリコール類と反応して脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステルを形
成する脂肪族多塩基酸及びその酸無水物としては、コハク酸、アジピン酸、スベリン酸、
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セバシン酸、ドデカン酸、無水コハク酸や無水アジピン酸等、一般的に市販されているも
のを使用することができる。なお、これら多塩基酸やその酸無水物は、その２種以上を併
用してもよい。
【００２７】
　上記グリコール類及び多塩基酸は、脂肪族系のものであるが、少量の他成分、例えば芳
香族系グリコール類及びテレフタル酸、無水トリメリット酸や無水ピロメリット酸等の芳
香族系多塩基酸を併用することもできる。
【００２８】
　また、上記脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステルを製造するための触媒としては
、チタン、スズ、アンチモン、セリウム、亜鉛、コバルト、鉄、鉛、マンガン、アルミニ
ウム、マグネシウム、ゲルマニウム等の金属の有機酸塩、アルコキサイドや酸化物を例示
することができ、これらのうち、スズ系又はアルミニウム系の化合物が好適である。
【００２９】
　上記脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステルを製造するには、当量の脂肪族系グリ
コール類及び脂肪族多塩基酸と触媒とを、必要であれば原料化合物に応じて適宜に選択し
た溶媒を使用し、加熱して反応させればよく、反応の進行程度を抑制することにより、重
合度の低いプレポリマーを製造することができる。
【００３０】
　上記のような脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステルの製造においては、さらに数
平均分子量を高めるために、特に重合度の低いプレポリマーに対し、カップリング剤を使
用することもでき、このカップリング剤としては、例えばジイソシアネート、オキサゾリ
ン、ジエポキシ化合物、酸無水物等を挙げることができるが、特にジイソシアネートの使
用が好適である。
【００３１】
　上記カップリング剤としてのジイソシアネートは、その種類に特に制限はないが、例え
ば、２，４－トリレンジイソシアネ－ト、２，４－トリレンジイソシアネートと２，６－
トリレンジイソシアネートの混合物、ジフェニルメタンジイソシアネート、１，５－ナフ
タレンジイソシアネート、キシリレンジイソシアネート、水素化キシリレンジイソシアネ
ート、ヘキサメチレンジイソシアネート、イソホロンジイソシアネート、４，４’－ジシ
クロヘキシルメタンジイソシアネート等を挙げることができ、特にへキサメチレンジイソ
シアネ－トが、得られる脂肪族系グリコール／多塩基酸ポリエステルの色相や、前記プレ
ポリマーへの配合時の反応性等の点から好ましい。
【００３２】
　上記カップリング剤の配合量は、例えば前記プレポリマー１００質量部に対して０．１
～５質量部程度、好ましくは０．５～３質量部であり、０．１質量部以上でカップリング
反応が十分に進行し、５質量部以下であればゲル化を抑制することができる。
【００３３】
　また、上記脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステルは、二重結合やウレタン結合、
尿素結合等を介して、他の化合物により末端のヒドロキシル基を封止したものや、変性さ
れた脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリエステルであってもよい。
【００３４】
　多価アルコール類と多塩基酸類との縮合反応物である脂肪族ポリエステルについて、具
体的に市販されているものとしては、例えば、ポリブチレンサクシネート（ＰＢＳ）やポ
リエチレンサクシネート（ＰＥＳ）等が挙げられる。
　そのポリブチレンサクシネート（ＰＢＳ）系脂肪族ポリエステルとしては、例えばブタ
ンジオールとコハク酸からなるポリブチレンサクシネート（ＰＢＳ）、又は分解性を加速
させるためにアジピン酸を共重合させたアジペート共重合体（ＰＢＳＡ）、さらにテレフ
タール酸を共重合させたアジペート／テレフタレート共重合体が挙げられ、市販品として
は、例えば、昭和高分子株式会社販売の「ビオノーレ」（商品名）、イーレ・ケミカル製
の「エンポール」（商品名）、ＢＡＳＦ製の「エコフレックス」（商品名）、デュポン社
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製の「バイオマックス」（商品名）等がある。
　また、ポリエチレンサクシネート（ＰＥＳ）も市販され、市販品としては、例えば、日
本触媒株式会社販売の「ルナーレＳＥ」（商品名）がある。
【００３５】
（３）微生物産生脂肪族系ポリエステル
　ある種の微生物は、ポリエステルを菌体内に蓄積する。微生物産生ポリエステルは、生
体由来の融点をもつ熱可塑性ポリマーである。また、このようなポリエステルは、自然界
で微生物が菌体外に分泌する酵素により分解され、分解生成物が微生物によって資化され
るため完全に消滅する。
　このような微生物産生（脂肪族系）ポリエステルとしては、ポリヒドロキシブチレート
（ＰＨＢ）、ポリ（ヒドロキシ酪酸－ヒドロキシプロピオン酸）共重合体、ポリ（ヒドロ
キシ酪酸－ヒドロキシ吉草酸）共重合体などが挙げられる。
【００３６】
（４）ポリカプロラクトン系脂肪族ポリエステル
　脂肪族ポリエステルの一種であるポリカプロラクトンは、ε－カプロラクトンの開環重
合により得ることができ、水不溶性高分子でありながら、多くの微生物により分解される
。
　ポリカプロラクトンは、一般式Ｈ－[Ｏ（ＣＨ2）5ＣＯ]n－Ｈで表される脂肪族ポリエ
ステルであり、このようなポリカプロラクトン系脂肪族ポリエステルの市販品としては、
例えば、日本ユニカー株式会社販売の「トーン（商品名）」シリーズやダイセル化学工業
（株）製の「プラクセル（商品名）」シリーズが挙げられる。
　上記の各種生分解性プラスチックの中で、特に、天然物由来のプラスチックは、再生可
能な有機性資源から製造されており、近年、地球温暖化の防止や循環型社会の形成、ある
いは、カーボンニュートラルという観点からも、本発明における生分解性プラスチックと
して好ましく用いられる。また、天然物由来の原料（脂肪族系グリコール/多塩基酸ポリ
エステルにおける多塩基酸など）を用いたものも同じ理由から本発明における生分解性プ
ラスチックとして好ましい。
【００３７】
２．カルボジイミド化合物
　本発明において用いられる、カルボジイミド化合物[ポリカルボジイミド化合物を含む]
としては、分子中に１個以上のカルボジイミド基を有するもので、一般的に良く知られた
方法、例えば、触媒として有機リン系化合物又は有機金属化合物を用い、各種ポリイソシ
アネートを約７０℃以上の温度で、無溶媒又は不活性溶媒中で、脱炭酸縮合反応に付する
ことにより合成することができる。
【００３８】
　上記カルボジイミド化合物の中でモノカルボジイミド化合物としては、ジシクロヘキシ
ルカルボジイミド、ジイソプロピルカルボジイミド、ジメチルカルボジイミド、ジイソブ
チルカルボジイミド、ジオクチルカルボジイミド、ｔ－ブチルイソプロピルカルボジイミ
ド、ジフェニルカルボジイミド、ジ－ｔ－ブチルカルボジイミド、ジ－β－ナフチルカル
ボジイミド等を例示することができ、これらの中では、特に工業的に入手が容易であると
いう面から、ジシクロヘキシルカルボジイミド、あるいはジイソプロピルカルボジイミド
が好適である。
【００３９】
　また、上記カルボジイミド化合物に含まれるポリカルボジイミド化合物としては、種々
の方法で製造したものを使用することができるが、基本的には、従来のポリカルボジイミ
ドの製造方法[例えば、米国特許第２９４１９５６号明細書、特公昭４７－３３２７９号
公報、Ｊ．０ｒｇ．Ｃｈｅｍ．２８，２０６９－２０７５（１９６３）、Ｃｈｅｍｉｃａ
ｌ Ｒｅｖｉｅｗ ｌ９８１，Ｖｏｌ．８１Ｎｏ．４、ｐ６１９－６２１]により、製造さ
れたものを用いることができる。
【００４０】
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　ポリカルボジイミド化合物の製造における合成原料である有機ジイソシアネートとして
は、例えば芳香族ジイソシアネート、脂肪族ジイソシアネート、脂環族ジイソシアネート
やこれらの混合物を挙げることができ、具体的には、１，５－ナフタレンジイソシアネー
ト、４，４’－ジフェニルメタンジイソシアネート、４，４’－ジフェニルジメチルメタ
ンジイソシアネート、１，３－フェニレンジイソシアネート、１，４－フェニレンジイソ
シアネート、２，４－トリレンジイソシアネート、２，６－トリレンジイソシアネート、
２，４－トリレンジイソシアネートと２，６－トリレンジイソシアネートの混合物、ヘキ
サメチレンジイソシアネート、シクロヘキサン－１，４－ジイソシアネート、キシリレン
ジイソシアネート、イソホロンジイソシアネート、ジシクロヘキシルメタン－４，４’－
ジイソシアネート、メチルシクロヘキサンジイソシアネート、テトラメチルキシリレンジ
イソシアネート、２，６－ジイソプロピルフェニルイソシアネート、１，３，５－トリイ
ソプロピルベンゼン－２，４－ジイソシアネート等を例示することができる。
　中でも、ポリカルボジイミド化合物の重合度を制御し易く、カルボジイミド化合物、紫
外線吸収剤、及び酸化防止剤の３種類を併用することによる生分解性プラスチックの分解
速度制御の相乗効果を発揮し易いという観点から、脂肪族系（脂環族を含む）有機ジイソ
シアネートが好ましく、特にイソホロンジイソシアネート、ジシクロヘキシルメタン－４
，４’－ジイソシアネート、テトラメチルキシリレンジイソシアネートまたはそれらの中
の２種類の混合物がより好ましく用いられる。
【００４１】
　また、上記ポリカルボジイミド化合物の場合は、重合反応を冷却等により、途中で停止
させ適切な重合度に制御することができる。この場合、末端はイソシアネート基となる。
さらに、適切な重合度に制御するには、モノイソシアネート化合物等の、ポリカルボジイ
ミド化合物の末端イソシアネー基と反応する化合物を用いて、残存する末端イソシアネー
ト基の全て、または、一部を封止する方法もある。重合度を制御することにより、生分解
性プラスチックとの相溶性向上や保存安定性を高めたりすることなどができ、品質向上の
点で好ましい。
【００４２】
　このようなポリカルボジイミド化合物の末端を封止してその重合度を制御するためのモ
ノイソシアネート化合物としては、例えば、フェニルイソシアネート、トリルイソシアネ
ート、ジメチルフェニルイソシアネート、シクロヘキシルイソシアネート、ブチルイソシ
アネート、ナフチルイソシアネート等を例示することができる。
【００４３】
　また、ポリカルボジイミド化合物の末端を封止してその重合度を制御する末端封止剤と
しては、上記モノイソシアネート化合物に限定されることはなく、イソシアネート基と反
応し得る活性水素化合物、例えば、(i)脂肪族、芳香族又は脂環族化合物であって－ＯＨ
基を有する、メタノール、エタノール、フェノール、シクロヘキサノール、Ｎ－メチルエ
タノールアミン、ポリエチレングリコールモノメチルエーテル、ポリプロピレングリコー
ルモノメチルエーテル；(ii)＝ＮＨ基を有するジエチルアミン、ジシクロヘキシルアミン
；(iii)－ＮＨ2基を有するブチルアミン、シクロヘキシルアミン；(iv)－ＣＯＯＨ基を有
するコハク酸、安息香酸、シクロヘキサン酸；(v)－ＳＨ基を持つエチルメルカプタン、
アリルメルカプタン、チオフェノール；(vi)エポキシ基を有する化合物；(vii)無水酢酸
、メチルテトラヒドロ無水フタル酸、メチルヘキサヒドロ無水フタル酸のような酸無水物
等を例示することができる。
【００４４】
　上記有機ジイソシアネートの脱炭酸縮合反応は、適当なカルボジイミド化触媒の存在下
で行うものであり、使用し得るカルボジイミド化触媒としては、有機リン系化合物、有機
金属化合物〔一般式Ｍ－（ＯＲ）n［Ｍは、チタン（Ｔｉ）、ナトリウム（Ｎａ）、カリ
ウム（Ｋ）、バナジウム（Ｖ）、タングステン（Ｗ）、ハフニウム（Ｈｆ）、ジルコニウ
ム（Ｚｒ）、鉛（Ｐｂ）、マンガン（Ｍｎ）、ニッケル（Ｎｉ）、カルシウム（Ｃａ）や
バリウム（Ｂａ）等を、Ｒは、炭素数１～２０までのアルキル基又はアリール基を、ｎは
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Ｍの価数を示す］で表されるもの〕が好適であり、特に活性の面から、有機リン系化合物
ではフォスフォレンオキシド類が、また、有機金属化合物ではチタン、ハフニウム、ジル
コニウムのアルコキシド類が好ましい。
【００４５】
　上記フォスフォレンオキシド類としては、具体的には、３－メチル－１－フェニル－２
－フォスフォレン－１－オキシド、３－メチル－１－エチル－２－フォスフォレン－１－
オキシド、１，３－ジメチル－２－フォスフォレン－１－オキシド、１－フェニル－２－
フォスフォレン－１－オキシド、１－エチル－２－フォスフォレン－１－オキシド、１－
メチル－２－フォスフォレン－１－オキシド又はこれらの二重結合異性体を例示すること
ができ、中でも工業的に入手の容易な３－メチル－１－フェニル－２－フォスフォレン－
１－オキシドが特に好ましい。
【００４６】
　本発明の生分解性プラスチック組成物において、カルボジイミド化合物の機能は、添加
後初期の段階では、加水分解を促進させると考えられる生分解性プラスチック内に残存す
る水酸基やカルボキシル基と反応して加水分解を抑制し、その後は、加水分解反応によっ
て切断された生分解性プラスチックの結合に付加して、再結合させるものとして働くもの
である。
　そのための、カルボジイミド化合物としては、上記のような機能を有する分子中に１個
以上のカルボジイミド基を有するカルボジイミド化合物であれば、特に限定されないが、
耐候性、色相、安全性・安定性、相溶性の点から４，４’－ジシクロヘキシルメタンカル
ボジイミド等の、分子中に２個以上のカルボジイミド基を有する脂肪族系（脂環族を含む
）ポリカルボジイミド化合物が好ましい。また、重合度は２～２０が好ましく、５～２０
がより好ましい。重合度が２以上であると耐熱性の点で好ましく、重合度が２０以下であ
ると相溶性の点で好ましい。
【００４７】
　カルボジイミド化合物の配合量は、生分解性プラスチックの１００質量部に対して、０
．１～１０質量部が好ましく、０．１～７質量部がさらに好ましい。配合量を０．１質量
部以上とすることにより、生分解性プラスチックの分解速度制御または制御効果を維持す
ることができ、１０質量部以下とすることにより、コストが増大するのを防止しうるとと
もに、透明性を必要とする用途では、透明性が悪化するのを防止することができる。
【００４８】
３．紫外線吸収剤
　本発明の生分解性プラスチック組成物においては、カルボジイミド化合物および後記す
る酸化防止剤とともに紫外線吸収剤が必須成分として配合される。紫外線吸収剤は、好ま
しくはベンゾトリアゾール系化合物、トリアジン系化合物又はヒドロキシルアミン系化合
物から選ばれる少なくとも一種の紫外線吸収剤である。
　この紫外線吸収剤は、生分解性プラスチック組成物においてカルボジイミド化合物、お
よび酸化防止剤と併用することにより、生分解性プラスチックの加水分解を防止し、加水
分解速度の遅延に顕著な効果を発揮させる。
【００４９】
（１）ベンゾトリアゾール系化合物
　本発明の生分解性プラスチック組成物において、紫外線吸収剤の一つとして好ましく用
いられるベンゾトリアゾール系化合物としては、通常、有機系紫外線吸収剤として用いら
れているものや、ペプチド縮合反応の際に用いられるものなどが挙げられ、単にベンゾト
リアゾールやその誘導体であってもよい。
【００５０】
　紫外線吸収剤として用いられているベンゾトリアゾール系化合物としては、通常、紫外
線吸収剤として用いられているものならば特に制限なく、例えば、２－（２’－ヒドロキ
シ－５’－メチルフェニル）ベンゾトリアゾール、２－（２’－ヒドロキシ－５’－ｔ－
ブチルフェニル）ベンゾトリアゾール、２－（２’－ヒドロキシ－３’－ｔ－ブチル－５
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’－メチルフェニル）－５－クロロベンゾトリアゾール、２－（３，５－ジ－ｔ－ブチル
－２－ヒドロキシフェニル）－５－クロロベンゾトリアゾール、２－［２’－ヒドロキシ
－３’，５’－ビス（α，α－ジメチルベンジル）フェニル］ベンゾトリアゾール、２－
（２’－ヒドロキシ－３’，５’－ジ－ｔ－ブチルフェニル）ベンゾトリアゾール、２－
２’－メチレンビス［４－（１，１，３，３－テトラメチルブチル）－６－〔（２Ｈ－ベ
ンゾトリアゾール－２－イル）フェノール〕］等を挙げることができる。
　具体的には、例えば、チバ・スペシャリティ・ケミカルズ社製の「チヌビン（ＴＩＮＵ
ＶＩＮ）２３４」、「チヌビン３２０」、「チヌビン３２６」、「チヌビン３２７」、「
チヌビン３２８」、「チヌビンＰ」や、住友化学株式会社製の「Ｓｕｍｉｓｏｒｂ３４０
」、旭電化工業株式会社製の「アデカスタブＬＡ－３１」などが挙げられる。これらの中
でも、耐熱性の高いチヌビン２３４、アデカスタブＬＡ－３１は加工時の昇華が少なくよ
り効果的である。
【００５１】
　また、ペプチド縮合反応の際に用いられるベンゾトリアゾール系化合物としては、Ｎ－
ヒドロキシベンゾトリアゾール（又は１－ヒドロキシベンゾトリアゾール）や、その誘導
体などが挙げられる。
【００５２】
（２）トリアジン系化合物
　本発明において、紫外線吸収剤の一つとして用いられるトリアジン系化合物としては、
通常、有機系紫外線吸収剤として用いられているものや、分子中に少なくとも一つのアミ
ノ基を有するトリアジン誘導体などが挙げられる。
【００５３】
　紫外線吸収剤として用いられているトリアジン系化合物としては、通常紫外線吸収剤と
して用いられているものならば特に制限なく、例えば、２－（４，６－ジフェニル－１，
３，５－トリアジン－２－イル）－５－［（ヘキシル）オキシ］フェノール、２－［４，
６－ビス（２，４－ジメチルフェニル）－１，３，５－トリアジン－２－イル］－５－［
（オクチル）オキシ］フェノールなどを挙げることができ、具体的には、例えば、チバ・
スペシャリティ・ケミカルズ社製の「チヌビン（ＴＩＮＵＶＩＮ）１５７７」や、サイテ
ック・インダストリー社製の「Ｃｙａｓｏｒｂ（サイアソーブ） ＵＶ－１１６４」など
が挙げられる。
【００５４】
　また、分子中に少なくとも一つのアミノ基を有するトリアジン誘導体としては、例えば
、２，４，６－トリアミノ－１，３，５－トリアジン（又はメラミン）、２，４－ジアミ
ノ－６－フェニル－１，３，５－トリアジン（又はベンゾグアナミン）、２，４－ジアミ
ノ－６－メチル－１，３，５－トリアジン、２，４－ジアミノ－６－（２－（ドデカシル
アミノ）エチル）－１，３，５－トリアジン、２，４－ジアミノ－６－（ｏ－メトキシフ
ェニル）－１，３，５－トリアジン、４，６－ジアミノ－１，２ージヒドロ－２，２－ジ
メチル－１－（２，６－キシリル）－１，３，５－トリアジン、２，４－ジアミノ－６－
（２－メトキシエチル）－１，３，５－トリアジン、２－アミノ－４－エチル－１，３，
５－トリアジン、２－アミノ－４－フェニル－１，３，５－トリアジン、２－アミノ－４
－エチル－６－メチル－１，３，５－トリアジン、２－アミノ－４－エチル－６－フェニ
ル－１，３，５－トリアジン、２－アミノ－４－メチル－６－フェニル－１，３，５－ト
リアジン、２，４－ビス－（ｎ－オクチルチオ）－６－（４－ヒドロキシ－３，５－ジ－
ｔ－ブチルアニリノ）－１，３，５－トリアジンなどが例示される。具体的には、例えば
、チバ・スペシャリティ・ケミカルズ社製の「ＩＲＧＡＮＯＸ５６５」、「ＣＨＩＭＡＳ
ＳＯＲＢ１１９ ＦＬ」などが挙げられる。本発明で使用するトリアジン誘導体は、これ
らに限定されるものではなく、分子中に少なくとも一つのアミノ基を有するトリアジン誘
導体であれば、いずれも使用することができる。
【００５５】
（３）ヒドロキシルアミン系化合物
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　本発明において、紫外線吸収剤の一つとして用いられるヒドロキシルアミン系化合物と
しては、ペプチド縮合反応の際に用いられるものなどが挙げられ、例えば、Ｎ－ヒドロキ
シベンゾトリアゾール（１－ヒドロキシベンゾトリアゾール）、Ｎ－ヒドロキシスクシン
イミド、それらの誘導体などが挙げられる。尚、Ｎ－ヒドロキシベンゾトリアゾールは、
前記のベンゾトリアゾール系化合物にも例示しているものである。
【００５６】
　本発明の生分解性プラスチック組成物において、紫外線吸収剤は、カルボジイミド化合
物、及び酸化防止剤と併用して、耐加水分解性と耐候性への改善効果、特に、耐加水分解
性に対して相乗効果を得ることができる量で使用される。
　そのため紫外線吸収剤の配合量は、生分解性プラスチック１００質量部に対して、０．
０１～５質量部が好ましく、０．０５～３質量部がさらに好ましく、０．１～１質量部が
特に好ましい。配合量を０．０１質量部以上とすることにより、生分解性プラスチック組
成物の分解速度調節や制御可能の効果が発揮され、また、カルボジイミド化合物との相乗
効果が得られる。
　一方、１０質量部以下とすることにより、生分解性プラスチックの分解性を損なうのを
防止するとともに、コストアップするのを防ぐ。
　紫外線吸収剤は、分子量が４００以上のものが好ましい。紫外線吸収剤の分子量を４０
０以上とすることにより、それらが成形時に飛散や揮散したり、成形品の使用時にブリー
ドするのを防止することができる。紫外線吸収剤の分子量は、さらに好ましくは、５００
以上である。
　紫外線吸収剤の飛散や揮散の防止、ブリードを抑制する方法としては、例えば、カルボ
ジイミド化合物を紫外線吸収剤と反応させ同紫外線吸収剤を高分子量化する方法を好まし
く採用することができる。この方法によると耐光性や耐候性に優れる生分解性プラスチッ
ク組成物及びその成形品を得ることができる。
【００５７】
４．酸化防止剤
　本発明の生分解性プラスチック組成物においては、酸化防止剤もカルボジイミド化合物
や紫外線吸収剤とともに必須成分として用いられる。酸化防止剤は、好ましくはヒンダー
ドフェノール系酸化防止剤、フォスファイト系酸化防止剤から選ばれる少なくとも一種の
酸化防止剤である。
　この酸化防止剤は、生分解性プラスチックに、カルボジイミド化合物や紫外線吸収剤と
ともに添加することにより、組成物または成形物の耐加水分解性が向上し、透明性が保持
されるという顕著な効果を発揮するものである。
【００５８】
（１）ヒンダードフェノール系酸化防止剤
　ヒンダードフェノール系酸化防止剤は、高分子量のものが、飛散や揮散したり、接触す
る物質に抽出されたりする現象を防ぐことができるので好ましい。特に、食品などと接触
するプラスチックからの酸化防止剤の食品中への移行を防ぐことができる。本発明におい
ては、分子量が４００以上のものが好ましく用いられ、さらに好ましくは、分子量が５０
０以上のものである。また、高分子量のものを選択することにより、長期間にわたって生
分解性プラスチックの生分解性を制御することができる。
【００５９】
　このような分子量が４００以上のヒンダードフェノール系酸化防止剤としては、例えば
、４，４’－メチレン－ビス－（２，６－ジ－ｔ－ブチルフェノール）（ＭＷ＝４２０）
や、オクタデシル－３－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオ
ネート（ＭＷ＝５３１）（チバスペシャルティケミカル社販売の商品名イルガノックス１
０７６）、ペンタエリスリトールテトラキス［３－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒド
ロキシフェニル）プロピオネート］（ＭＷ＝１１７８）（チバスペシャルティケミカル社
販売の商品名イルガノックス１０１０）、３，９－ビス［２－〔３－（３－ｔｅｒｔ－ブ
チル－４－ヒドロキシ－５－メチルフェニル）プロピオニルオキシ〕－１，１－ジメチル
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エチル］－２，４，８，１０－テトラオキサスピロ［５．５］ウンデカン（ＭＷ＝７４１
）（住友化学社販売の商品名スミライザーＧＡ－８０）などが挙げられる。
　酸化防止剤、特にヒンダードフェノール系酸化防止剤の飛散や揮散の防止、ブリードを
抑制する方法としては、例えば、カルボジイミド化合物をヒンダードフェノール系酸化防
止剤と反応させ同ヒンダードフェノール系酸化防止剤を高分子量化する方法を好ましく採
用することができる。この方法によると耐光性や耐候性に優れる生分解性プラスチック組
成物及びその成形品を得ることができる。
【００６０】
（２）フォスファイト系（リン系）酸化防止剤
　フォスファイト系酸化防止剤は、例えば、トリス－（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル
）フォスファイト（チバスペシャルティケミカル社販売の商品名イルガフォス１６８、旭
電化工業社販売の商品名アデカスタブ２１１２等）やビス－（２，４－ジ－ｔ－ブチルフ
ェニル）ペンタエリスリトール－ジフォスファイト（チバスペシャルティケミカル社販売
の商品名イルガフォス１２６、旭電化工業社販売の商品名アデカスタブＰＥＰ－２４Ｇ等
）、ビス－（２，６－ジ－ｔ－ブチル－４－メチルフェニル）ペンタエリスリトール－ジ
フォスファイト（旭電化工業社販売の商品名アデカスタブＰＥＰ－３６）、ジステアリル
－ペンタエリスリトール－ジフォスファイト（旭電化工業社販売の商品名アデカスタブＰ
ＥＰ－８、城北化学社販売の商品名ＪＰＰ－２０００等）、［ビス（２，４－ジ－ｔ－ブ
チル－５－メチルフェノキシ）ホスフィノ］ビフェニル（大崎工業株式会社販売のＧＳＹ
－Ｐ１０１）、Ｎ，Ｎ－ｂｉｓ［２－［［２，４，８，１０－テトラキス（１，１ジメチ
ルエチル）ジベンゾ［ｄ，ｆ］［１，３，２］ジオキサフォスフェピン－６－ｙｌ］ｏｘ
ｙ］－エチル］エタンアミン（チバスペシャルティケミカル社販売の商品名イルガフォス
１２）などが挙げられるが、耐加水分解性向上の点でペンタエリスリトール構造を有する
ものが好ましく、ペンタエリスリトール構造に加えて、さらにｔ－ブチル基を有する芳香
族炭化水素基を有するものが特に好ましい。
　フォスファイト系酸化防止剤の特に好ましいものの例として、ビス－（２，６－ジ－ｔ
－ブチル－４－メチルフェニル）ペンタエリスリトール－ジフォスファイト（旭電化工業
社販売の商品名アデカスタブＰＥＰ－３６）の化学構造式を次に示す。
【００６１】
【化１】

【００６２】
　本発明の生分解性プラスチック組成物において、酸化防止剤は、カルボジイミド化合物
及び紫外線吸収剤と併用することにより、耐加水分解性の向上がみられる量で使用され、
さらに、透明性を保持することができる量で使用されることが好ましい。そのため、酸化
防止剤の総配合量は、生分解性プラスチック１００質量部に対して、０．０１～３質量部
が好ましく、０．１～２質量部が特に好ましい。配合量を０．０１質量部以上とすること
により、生分解性プラスチック組成物や成形品の透明性が保持され、一方、３質量部以下
とすることにより、食品などと接触するプラスチックから酸化防止剤が食品中への移行す
るのを防止し、さらに透明性が悪化するのを防止することができる。また、酸化防止剤と
して、ヒンダードフェノール系とフォスファイト系との混合系を使用する場合では、フェ
ノール：フォスファイトの質量比は、５：１～１：５の範囲とすることが好ましい。
【００６３】
　なお、酸化防止剤としては、上記ヒンダードフェノール系やフォスファイト系以外の酸
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化防止剤、例えば、ジフェニルアミンやフェニルαナフチルアミンなどの芳香族アミン系
や、硫黄系の酸化防止剤なども挙げることができる。さらに、本発明の効果を損なわない
範囲で、例えば、上記ヒンダードフェノール系やフォスファイト系酸化防止剤に加えて、
少量の芳香族アミン系酸化防止剤などを併用することもできる。但し、これら芳香族アミ
ン系酸化防止剤などを配合すると、特に透明性が悪くなるため、注意を要する。
【００６４】
　本発明において、上記カルボジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤の生分解
性プラスチックへの配合は、例えば、カルボジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防
止剤を有機溶剤に溶解した後に当該有機溶剤を留去することにより行うことができ、この
場合の有機溶剤としては、生分解性プラスチックを溶解し、さらには、非重合性で活性水
素を持たない有機溶剤を使用することが望ましく、具体的にはクロロホルムやテトラヒド
ロフラン（ＴＨＦ）を例示することができる。
【００６５】
　また、上記カルボジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤の生分解性プラスチ
ックへの配合方法は、押出機による溶融混練りによる方法や、生分解性プラスチックの合
成終了後にカルボジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤を配合する方法を使用
することもできる。
　押出機による溶融混練り法の場合、混合の方法は適宜決めればよく、例えば次の混合方
法を例示することができる。
（イ）生分解性プラスチックにカルボジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤を
混合する。
（ロ）カルボジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤を混ぜ合わせた後、生分解
性プラスチックに混合する。
（ハ）カルボジイミド化合物の合成時に、酸化防止剤を混合してカルボジイミド組成物を
作成し、該カルボジイミド組成物と紫外線吸収剤、及び生分解性プラスチックを混合する
。
（ニ）カルボジイミド化合物の合成時に、紫外線吸収剤及び酸化防止剤を混合してカルボ
ジイミド組成物を作製し、該カルボジイミド組成物と生分解性プラスチックを混合する。
【００６６】
　特に（ハ）又は（ニ）の方法を用いると、カルボジイミド化合物の合成時の着色を抑え
、また、エステル基を有する樹脂または分解プラスチックに添加する時のカルボジイミド
化合物の着色を抑えることができる。
　そのため、酸化防止剤の総配合量は、カルボジイミド化合物１００質量部に対して、０
．０１～２０質量部が好ましく、０．１～１０質量部が特に好ましい。
　酸化防止剤の配合量が０．０１質量部以上であると、カルボジイミド化合物合成時の着
色防止、及びエステル基を有する樹脂または生分解性プラスチックへの添加時の着色防止
効果が発揮される。一方、２０質量部以下であれば、カルボジイミド化合物合成時の反応
速度を低下させたり、カルボジイミド化合物に相溶し難くなる問題を回避することができ
る。
【００６７】
　なお、本発明の生分解性プラスチック組成物または成形品においては、配合するカルボ
ジイミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤の種類及び配合量により、分解速度を任
意に制御させることができるので、目的とする製品に応じ、配合するカルボジイミド化合
物の種類及び配合量を決定すればよい。
【００６８】
５．その他の添加剤等
　本発明の生分解性プラスチック組成物には、前記成分、カルボジイミド化合物、紫外線
吸収剤、及び酸化防止剤に加えて、本発明の効果を損なわない範囲で、必要に応じて、補
強材を併用することができる。補強材の例としては、クレイ、層状ケイ酸塩、タルク、マ
イカ、無機や有機フィラー、ケナフ、パルプ等を挙げることができる。
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　また、その他に熱安定剤、難燃剤、滑剤、ワックス類、顔料、染料、着色剤、結晶化促
進剤、酸化チタン、デンプンのような分解性を有する有機物等も、同様に併用することが
できる。
【実施例】
【００６９】
　以下、本発明を実施例および比較例によりさらに詳細に説明する。なお、実施例中の物
性は、次の方法で測定したものである。
【００７０】
［耐加水分解性］
　供試試料の試験片について、８０℃、９５％の恒温恒湿機中に、一定時間（２００時間
）放置した後の引張り強度を、放置前の引張り強度に対する割合（％）として算出した。
耐加水分解性は、引張り強度の割合（％）が高い方が耐加水分解性に優れている。
【００７１】
［黄色度］
　各実施例および各比較例で作製された試験片について、ＪＩＳ　Ｋ７１０５の反射法に
準じて黄色度ＹＩを求めた。
　測色色差計として、日本電色工業（株）製のＮＦ３３３を用いた。
【００７２】
　実施例、比較例の前に、先ず、カルボジイミド化合物又はカルボジイミド組成物を合成
した。
【００７３】
＜合成例１＞
　攪拌モーター、窒素ガスバブリング管および冷却管を付けたフラスコに４，４’－ジシ
クロヘキシルメタンジイソシアネート５７６．４ｇとシクロヘキシルイソシアネート５０
ｇを加え、１００℃で１時間攪拌し、その後カルボジイミド化触媒（３－メチル－１－フ
ェニル－２－ホスホレン－１－オキシド）２．９ｇを加え、窒素ガスバブリングを行ない
ながら、１８５℃で３０時間反応させ、４，４’－ジシクロヘキシルメタンカルボジイミ
ドの末端にウレア結合を有するカルボジイミド（重合度＝１０）を得た。
【００７４】
＜合成例２＞
　攪拌モーター、窒素ガスバブリング管および冷却管を付けたフラスコに４，４'－ジシ
クロヘキシルメタンジイソシアネート５７６．４ｇと３－メチル－１－フェニル－２－ホ
スホレン－１－オキシド２．９ｇを加え、窒素ガスバブリングを行ないながら、１８５℃
で２４時間カルボジイミド化反応を行なった。得られたカルボジイミドのＮＣＯ基含有量
は、２．４質量％であった。
【００７５】
＜合成例３＞
　攪拌モーター、窒素ガスバブリング管および冷却管を付けたフラスコに４，４’－ジシ
クロヘキシルメタンジイソシアネート５７６．４ｇとシクロヘキシルアミン３９．６ｇを
加え、１００℃で１時間攪拌し、その後カルボジイミド化触媒（３－メチル－１－フェニ
ル－２－ホスホレン－１－オキシド）２．９ｇと2－(2H－ベンゾトリアゾール－2－イル)
－4,6－ビス（1－メチル－1－フェニルエチル）フェノール６０ｇとビス(2,6－ジ－tert
－ブチル－4－メチルフェニル)ペンタエリスリトール－ジ－フォスファイト３０ｇを加え
、窒素ガスバブリングを行ないながら、１８５℃で３０時間反応させ、４，４’－ジシク
ロヘキシルメタンカルボジイミドの末端にウレア結合を有するカルボジイミド（重合度＝
１０）を得た。
【００７６】
＜合成例４＞
　攪拌モーター、窒素ガスバブリング管および冷却管を付けたフラスコに４，４’－ジシ
クロヘキシルメタンジイソシアネート５７６．４ｇとシクロヘキシルアミン３９．６ｇを
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加え、１００℃で１時間攪拌し、その後カルボジイミド化触媒（３－メチル－１－フェニ
ル－２－ホスホレン－１－オキシド）２．９ｇと２－（２Ｈ－ベンゾトリアゾール－２－
イル)－４，６－ビス（1－メチル－1－フェニルエチル）フェノール１００ｇとペンタエ
リスリトールテトラキス[３－（３，５－ジ－t－ブチル－4－ヒドロキシフェニル)プロピ
オネート]５０ｇを加え、窒素ガスバブリングを行ないながら、１８５℃で３０時間反応
させ、４，４’－ジシクロヘキシルメタンカルボジイミドの末端にウレア結合を有するカ
ルボジイミド（重合度＝１０）を得た。
【００７７】
＜合成例５＞
　攪拌モーター、窒素ガスバブリング管および冷却管を付けたフラスコに４，４’－ジシ
クロヘキシルメタンジイソシアネート５７６．４ｇとシクロヘキシルアミン３９．６ｇを
加え、１００℃で１時間攪拌し、その後カルボジイミド化触媒（３－メチル－１－フェニ
ル－２－ホスホレン－１－オキシド）２．９ｇと２－（２Ｈ－ベンゾトリアゾール－２－
イル)－４，６－ビス（１－メチル－１－フェニルエチル）フェノール８０ｇとペンタエ
リスリトールテトラキス[３－（３，５－ジ－t－ブチル－4－ヒドロキシフェニル)プロピ
オネート]３０ｇとビス(２，６－ジ－tert－ブチル－４－メチルフェニル)ペンタエリス
リトール－ジ－フォスファイト３０ｇを加え、窒素ガスバブリングを行ないながら、１８
５℃で３０時間反応させ、４，４’－ジシクロヘキシルメタンカルボジイミドの末端にウ
レア結合を有するカルボジイミド（重合度＝１０）を得た。
【００７８】
［実施例１～７］
　実施例１～７は、生分解性プラスチックとして、ポリ乳酸[三井化学株式会社製"レイシ
アH－４００"]を用い、表１の配合比率となるように各合成例で得られたカルボジイミド
化合物（実施例１～５）および芳香族カルボジイミド化合物（実施例６）、紫外線吸収剤
、及び酸化防止剤をドライブレンドした後、二軸押出機（東洋精機社製、ラボプラストミ
ル「２Ｄ２５Ｓ」）により２００℃で混練し、Ｔダイを用いて厚さ２００μｍのフィルム
を作製した。これらのフィルムよりＪＩＳ４号ダンベル型試験片を打抜き、物性を測定し
た。配合組成と測定結果を表１に示す。なお、スタバクゾールPは住友バイエルウレタン
社製の芳香族カルボジイミド化合物である。
【００７９】
［比較例１］
　紫外線吸収剤及び酸化防止剤を配合しない以外は、実施例１と同じ操作を行い、フィル
ムおよび試験片を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表１に示す。
【００８０】
［比較例２］
　紫外線吸収剤を配合しない以外は、実施例１と同じ操作を行い、フィルムおよび試験片
を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表１に示す。
【００８１】
［比較例３］
　酸化防止剤を配合せず、紫外線吸収剤の配合量を０．５質量部から０．３質量部に変更
した以外は、実施例１と同じ操作を行い、フィルムおよび試験片を作製し、物性を測定し
た。配合組成と測定結果を表１に示す。
【００８２】
［比較例４］
　紫外線吸収剤を配合せず、リン系酸化防止剤０．１質量部の替わりにフェノール系酸化
防止剤を０．０５質量部配合した以外は、実施例１と同じ操作を行い、フィルムおよび試
験片を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表１に示す。
【００８３】
［比較例５］
　紫外線吸収剤を使用せず、酸化防止剤としてリン系酸化防止剤０．０５質量部とフェノ
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および試験片を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表１に示す。
　表１における各成分の配合量はいずれも質量部である。
【００８４】
［比較例６］
　カルボジイミド化合物の配合量を５質量部から１０質量部に変更した以外は比較例１と
同じ操作を行い、フィルムおよび試験片を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果
を表１に示す。
【００８５】
［比較例７］
　カルボジイミド化合物の配合量を５質量部から１０質量部に変更し、リン系酸化防止剤
をフェノール系酸化防止剤に変更した以外は比較例２と同じ操作を行い、フィルムおよび
試験片を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表１に示す。
【００８６】
［比較例８］
　カルボジイミド化合物の配合量を５質量部から１０質量部に変更し、リン系酸化防止剤
の配合量を０．３質量部に変更した以外は比較例２と同じ操作を行い、フィルムおよび試
験片を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表１に示す。
【００８７】
［実施例８］
　生分解性プラスチックとして、ポリ（ブチレンアジペート－テレフタレート）[ＢＡＳ
Ｆジャパン株式会社製"エコフレックス"]を用い、表２の配合比率となるようにカルボジ
イミド化合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤をドライブレンドした後、二軸押し出し機
により混練し、Ｔダイにより厚さ２００μｍのフィルムを作製した。これらのフィルムよ
りＪＩＳ４号ダンベル型試験片を打抜き、物性を測定した。配合組成と測定結果を表２に
示す。
【００８８】
［実施例９］
　生分解性プラスチックとして、ポリ（ブチレンアジペート－テレフタレート）［ＢＡＳ
Ｆジャパン株式会社製"エコフレックス"]及びポリ乳酸［三井化学株式会社製"レイシアH
－４００"］をそれぞれ５０質量部用い、表２の配合比率となるようにカルボジイミド化
合物、紫外線吸収剤、及び酸化防止剤をドライブレンドした後、二軸押し出し機により混
練し、Ｔダイにより厚さ２００μｍのフィルムを作製した。これらのフィルムよりＪＩＳ
４号ダンベル試験片を打抜き、物性を測定した。配合組成と測定結果を表２に示す。
【００８９】
［比較例９］
　紫外線吸収剤及び酸化防止剤を配合しない以外は、実施例８と同じ操作を行い、フィル
ムおよび試験片を作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表２に示す。
【００９０】
［比較例１０］
　酸化防止剤を配合しない以外は、実施例８と同じ操作を行い、フィルムおよび試験片を
作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表２に示す。
【００９１】
［比較例１１］
　酸化防止剤を配合しない以外は、実施例９と同じ操作を行い、フィルムおよび試験片を
作製し、物性を測定した。配合組成と測定結果を表２に示す。
【００９２】
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【表１】

【００９３】



(19) JP 5060739 B2 2012.10.31

10

20

【表２】

【産業上の利用可能性】
【００９４】
　本発明によれば、１０年程度またはそれ以上機能が保持される生分解性プラスチック組
成物およびそれから成形された成形品が提供され、それを耐久消費材に利用することがで
きる。
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