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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】生分解性を有し、かつガスバリア性に優れる胴
巻きラベルを提供する。
【解決手段】容器の胴部外周面に巻き付けて装着する胴
巻きラベルであって、基材フィルム１０と、少なくとも
ラベル両端に設けられた感熱接着剤層２０とからなり、
前記基材フィルムは、生分解性フィルム１１にガスバリ
ア層１５を設けたガスバリア性フィルムであり、前記感
熱接着剤層は、容器とラベルとの接着強度が０．５～１
２Ｎ／１５ｍｍである。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　容器の胴部外周面に巻き付けて装着する胴巻きラベルであって、
　基材フィルムと、少なくともラベル両端に設けられた感熱接着剤層とからなり、
　前記基材フィルムは、生分解性フィルムにガスバリア層を設けたガスバリア性フィルム
であり、
　前記感熱接着剤層は、容器とラベルとの接着強度が０．５～１２Ｎ／１５ｍｍである、
胴巻きラベル。
【請求項２】
　前記ガスバリア性フィルムは、生分解性フィルムの片面または両面に無機酸化物の蒸着
膜を形成したものである、請求項１に記載の胴巻きラベル。
【請求項３】
　前記ガスバリア性フィルムは、生分解性フィルムの一方の面に無機酸化物の蒸着膜を設
け、該無機酸化物の蒸着膜上に一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m（ただし、式中、Ｒ1、Ｒ2は、炭
素数１～８の有機基を表し、Ｍは、金属原子を表し、ｎは、０以上の整数を表し、ｍは、
１以上の整数を表し、ｎ＋ｍは、Ｍの原子価を表す。）で表される少なくとも１種以上の
アルコキシドと、ポリビニルアルコール系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共
重合体とを含有し、更に、ゾルゲル法によって重縮合して得られるガスバリア性組成物に
よるガスバリア性塗布膜を設けたガスバリア性フィルムである、請求項１記載の胴巻きラ
ベル。
【請求項４】
　無機酸化物の蒸着膜が化学気相蒸着法または物理気相蒸着法による無機酸化物の蒸着膜
であることを特徴とする請求項２または３記載の胴巻きラベル。
【請求項５】
　前期無機酸化物の蒸着膜が化学気相蒸着法による有機酸化珪素の蒸着膜であることを特
徴とする請求項２～４のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項６】
　無機酸化物の蒸着膜が物理気相蒸着法による酸化アルミニウムの蒸着膜であることを特
徴とする請求項２～４のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項７】
　一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m中のＭは、珪素、ジルコニウム、チタニウム、または、アルミ
ニウムからなることを特徴とする請求項３～６のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項８】
　前記アルコキシドは、アルコキシシラン、アルコキシドの加水分解物、または、アルコ
キシドの加水分解縮合物からなることを特徴とする上記の請求項３～７のいずれかに記載
の胴巻きラベル。
【請求項９】
　前記ガスバリア性組成物は、シランカップリング剤を含むことを特徴とする上記の請求
項３～８のいずれか記載の胴巻きラベル。
【請求項１０】
　ガスバリア性塗布膜は、１層ないし２層以上重層した複合ポリマー層であることを特徴
とする請求項３～９のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項１１】
　ガスバリア性塗布膜は、ガスバリア性組成物を塗工して塗工膜を設けた基材フィルムを
、２０℃～１８０℃で、かつ、上記の基材フィルムの融点以下の温度で１０秒～１０分間
加熱処理した硬化膜からなることを特徴とする請求項３～１０のいずれかに記載の胴巻き
ラベル。
【請求項１２】
　ゾルゲル法触媒が、水に実質的に不溶であり、かつ、有機溶媒に可溶な第３アミンから
なることを特徴とする上記の請求項３～１１のいずれかに記載の胴巻きラベル。
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【請求項１３】
　第３アミンが、Ｎ，Ｎ－ジメチルベンジルアミンからなることを特徴とする請求項１２
記載の胴巻きラベル。
【請求項１４】
　水が、アルコキシド１モルに対して０．１～１００モルの割合で用いられることを特徴
とする上記の請求項３～１３のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項１５】
　前記生分解性フィルムは、生分解性プラスチックを、一軸、若しくは、二軸に延伸した
フィルムである、請求項１～１５のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項１６】
　前記生分解性フィルムは、生分解性プラスチックを一軸、若しくは、二軸に延伸したフ
ィルムに、発泡生分解フィルム、または、生分解性不織布を積層する多層積層フィルムで
ある、請求項１～１６のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項１７】
　前記生分解性フィルムは、ポリ乳酸フィルムである、請求項１～１６のいずれかに記載
の胴巻きラベル。
【請求項１８】
　前記感熱接着剤層が、エチレン－酢酸ビニル共重合体樹脂を主成分とするディレードタ
ック型接着剤であり、かつ、グラビア印刷法により前記基材フィルムに形成されてなるこ
とを特徴とする請求項１～１７に記載の胴巻きラベル。
【請求項１９】
　前記感熱接着剤層が、エチレン－酢酸ビニル共重合体樹脂を主成分とするディレードタ
ック型接着剤であり、前記のディレードタック型接着剤の主成分であるエチレン－酢酸ビ
ニル共重合体樹脂が、酢酸ビニル成分を２５～３５ｍｏｌ％の範囲で含有し、メルトイン
デックス、５～２００の範囲にあること特徴とする請求項１～１８のいずれかに記載の胴
巻きラベル。
【請求項２０】
　前記の感熱接着剤層が、ホットメルト型接着剤であることを特徴とする請求項１～２０
のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項２１】
　前記感熱接着剤層は、ラベル同士の接着強度が０．５～１２Ｎ／１５である、請求項１
～２０のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項２２】
　前記基材フィルムは、少なくともラベルの始端部側の表面にプライマー層を有すること
を特徴とする、請求項１～２１のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項２３】
　前記基材フィルムの内側に、デザイン印刷層が形成されることを特徴とする、請求項１
～２２のいずれかに記載の胴巻きラベル。
【請求項２４】
　前記デザイン印刷層は、脂肪族ポリエステル樹脂系インキ組成物、ウレタン樹脂系イン
キ組成物、アクリル樹脂系インキ組成物、または、塩素化ポリプロピレン系インキ組成物
を主成分とし、前記基材フィルムの片面、または、両面に形成されることを特徴とする、
請求項２３に記載の胴巻きラベル。
【請求項２５】
　請求項１～２４のいずれかに記載の胴巻きラベルが、容器に添付された、胴巻きラベル
付き容器。
【請求項２６】
　前記容器が、生分解性プラスチックによって構成されることを特徴とする、請求項２５
記載の胴巻きラベル付き容器。
【発明の詳細な説明】
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【技術分野】
【０００１】
　本発明は、胴部外周面に巻き付けて装着する胴巻きラベル、該胴巻きラベルを巻回した
胴巻きラベル付き容器に関し、より詳細には、ガスバリア性に優れる胴巻きラベル、およ
び該胴巻きラベルを巻回および固定したガスバリア性に優れる胴巻きラベル付き容器に関
する。
【背景技術】
【０００２】
　従来から、清涼飲料水等の液体用容器として使用されるプラスチック製容器は、商品名
、絵柄等を印刷したラベルを容器本体の外周に巻きつけて使用されている。このようなラ
ベルは、ポリプロピレンフィルム、ポリエステルフィルム、ポリスチレンフィルム等の種
々の合成樹脂フィルムで構成され、紙に比べて耐水性、耐久性に優れ、輸送、保管に便利
でコストが安価であるため、広く使用されている。
【０００３】
　一方、近年、環境保全のために、従来のような用途に利用しうる生分解性プラスチック
の開発研究が進められている。ここに、生分解性プラスチックとは、一般に、通常のプラ
スチックとほぼ同等の物性を示すが、使用後、土壌中、水中等の自然環境下に廃棄される
と速やかに微生物により分解される高分子化合物である。
【０００４】
　このような生分解性プラスチックを使用した胴巻きラベルとして、生分解性ポリマー層
からなる接着基材フィルムと接着剤層とが積層されてなる生分解性接着ラベル本体と、紙
および／または非生分解性ポリマーからなる剥離シート基材上に剥離剤層が形成されてな
る剥離シートとからなり、前記生分解性接着ラベル本体と前記剥離シートとが、生分解性
接着ラベル本体の接着剤層と剥離シートの剥離剤層とが接するように積層されている生分
解性接着ラベルがある（特許文献１）。該生分解性接着ラベルは、使用後に焼却処理する
と二酸化炭素による地球温暖化の原因となり、土中に廃棄すると自然環境を破壊し、また
は土中の生態系を破壊する場合があること、および接着ラベル本体からプラスチック基材
を分別回収すると、プラスチック基材の分別収集にコストがかかり市場性に劣ることなど
に鑑みてなされたものである。生分解性ポリマーとして、３－ヒドロキシ酪酸と３－ヒド
ロキシ吉草酸との直鎖状ポリエステル、ラクチドの開環重合によって得られる乳酸系生分
解性ポリマー、デンプン、多糖類、キチンなどの天然高分子からなる生分解性ポリマー、
ε－カプロラクトンの開環重合で得られる生分解性ポリカプロラクトン、ポリ乳酸などが
開示されている。該生分解性接着ラベルは、紙などの剥離シートに剥離剤層を形成し、そ
の上に接着剤層および接着ラベル基材を積層するものであり、前記接着ラベル基材は、前
記生分解性ポリマーから構成されている。
【０００５】
　一方、生分解性プラスチックを使用した筒状のシュリンクラベルもある。一軸または二
軸延伸した生分解性フィルムからなり、溶剤によるシール性を有するため溶剤によるセン
ターシールにより筒状のシュリンクラベルとして形成され、この筒状のシュリンクラベル
の周方向と熱収縮方向とを一致させた生分解性シュリンクラベルである(特許文献２)。生
分解性フィルムとしてポリ乳酸系フィルムが開示され、センターシール用の溶剤としてジ
オキソラン、シクロヘキサンなどを開示する。
【特許文献１】特開平７－４４１０３号公報
【特許文献２】特開２００６－５８６４７号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、生分解性プラスチックは本来微生物によって自然界で分解しうる特性を
有し、酸素バリア性、水蒸気バリア性、耐熱性、耐衝撃性に劣る場合がある。このため、
長期保存が求められる商品への利用が困難である。上記特許文献１、特許文献２は生分解
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性プラスチックを開示するが、酸素バリア性、水蒸気バリア性などのガスバリア性に関す
る記載はない。
【０００７】
　一方、容器に接着、巻回および固定する胴巻きラベルは、流通過程で容器から剥離しな
い程度の接着強度と、使用後に容易に容器から離脱しうる剥離強度とを確保する必要があ
る。単に生分解性フィルムにガスバリア層を積層すると、ガスバリア層が厚い場合にはラ
ベル全体に対する生分解性プラスチックの使用量が少なくなり、生分解性特性を十分に発
揮性しえない場合がある。また、ガスバリア層を厚くした結果、ラベル全体の重量が重く
なり、ラベルの容器からの離脱を回避するために接着剤の使用量を多くする必要が生じ、
大量の接着剤によって使用後のラベルの剥離が困難となる場合がある。
【０００８】
　また、生分解性フィルムは、上記したように耐熱性、耐衝撃性に劣るため、ガスバリア
層の積層に適しない場合があり、たとえ積層しえた場合でも機械的強度に劣れば、容器に
添付したラベルが流通過程において剥離する場合がある。
【０００９】
　加えて、胴巻きラベルのみならず、容器自体が生分解性を有することが望ましいが、こ
のような容器はガスバリア性が十分でなく、ガスバリア性を付与すると新たな工程が必要
となり、容器の製造が煩雑となり、およびコスト高の一因となる。
【００１０】
　また、上記特許文献１の胴巻きラベルに使用される接着剤は、基材にコーティングする
場合において、オフラインでコーティングする工程が必要あり、また、室温で接着性を有
するために、剥離紙（セパレーター）を使用しなければならず経済面で不利であり、また
、環境問題の一つである剥離紙（セパレーター）の廃棄の要求がある。
【００１１】
　また、特許文献２のように、容器に筒状ラベルを外嵌してなる容器は、ラベル材料を被
せる工程を断続的におこなうため稼働率が低下したり、ラベル材料を被せる際にずれが生
じて容器の適性な箇所に正確にラベル表示がなされない場合がある。一方、予め筒状ラベ
ルを形成することなく、直接容器にラベルを添付することができれば簡便であるが、カゼ
イングルーなどのコールドグルー接着剤や接着ラベルを用いる接着法は、ビール瓶などの
ガラス瓶に貼着する方法であり、糊のはみ出しや浮きなどが出やすく接着時間も長いため
、生産性が低下する。
【００１２】
　また、生分解性プラスチックフィルムは、ポリエステル、ポリプロピレン等の非生分解
性プラスチックフィルムと比較して、印刷インキや接着剤との密着性に劣る場合がある。
胴巻きラベルには、装飾、遮光、内容物表示のために、文字、図形、記号、絵柄などが印
刷されることが一般的であるが、生分解性プラスチックフィルムを胴巻きラベルの基材フ
ィルムとして使用すると、使用後のラベルを容器から手で剥離する際に、容器側に印刷イ
ンキの樹脂成分や接着剤成分が残り、生分解性を阻害する恐れがある。
【００１３】
　このような現状に鑑み、本発明は、生分解性を有し、かつガスバリア性に優れる胴巻き
ラベルを提供するものである。
【００１４】
　また、ラベルを筒状に成形することなく容器の胴部外周面に巻き付けて装着しうる胴巻
きラベルを提供するものである。
【００１５】
　また、上記胴巻きラベルを添付した容器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】
【００１６】
　本発明者は、容器の胴部外周面に巻き付けて装着する胴巻きラベルについて詳細に検討
した結果、生分解性フィルムにガスバリア層を設けたガスバリア性フィルムを基材フィル
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ムとし、これに感熱接着剤層を設けることで、流通過程で離脱しない程度の安定したラベ
ル接着強度を確保しうること、特定の生分解性フィルムを使用することで、生分解性を低
下させることなくガスバリア性を確保しうることを見出し、本発明を完成させた。
【００１７】
　また、容器が生分解性プラスチックからなり、ガスバリア性に劣る場合であっても、ガ
スバリア性に優れる胴巻きラベルで被覆することで容器のガスバリア性を向上させること
ができ、従来の生分解性プラスチック容器に被覆するだけで内容物の保存性能に優れる容
器を提供しうることを見出し、本発明を完成させた。
【００１８】
　すなわち本発明は、容器の胴部外周面に巻き付けて装着する胴巻きラベルであって、基
材フィルムと、少なくともラベル両端に設けられた感熱接着剤層とからなり、前記基材フ
ィルムは、生分解性フィルムにガスバリア層を設けたガスバリア性フィルムであり、前記
感熱接着剤層は、容器とラベルとの接着強度が０．５～１２Ｎ／１５ｍｍである、胴巻き
ラベルを提供するものである。
【００１９】
　また、本発明は、前記胴巻きラベルが容器に添付された、胴巻きラベル付き容器を提供
するものである。
【発明の効果】
【００２０】
　本発明の胴巻きラベルは、基材フィルムとして生分解性プラスチックを使用することで
、焼却処理されても焼却炉を傷めず、有害ガスを発生することなく廃棄物処理が容易であ
り、環境保護に優れる。しかも、ガスバリア性に劣る容器に被覆すれば、簡便にガスバリ
ア性を付与することができる。
【００２１】
　本発明の胴巻きラベルは、容器に巻き付けて装着することができるため、ラベルを筒状
に形成する工程が不要となり、生産工程を簡略化することができ、コストも低下させるこ
とができる。また、剥離紙（セパレーター）の使用を必要とせず、廃棄物が少なくて済む
ため環境にやさしく、基材フィルムの印刷工程とオンラインで接着層をラベルにコーティ
ング可能であるため生産性に優れる。
【００２２】
　また、本発明の胴巻きラベルによれば、基材フィルム／印刷インキ樹脂間の接着強度、
基材フィルム／接着層間の接着強度に優れるため、流通時にラベルが剥離しない程度の接
着強度があり、ラベル付き容器を浸水させても剥離しない程度の接着強度があり、かつ使
用後に手で簡単に剥がすことのできる程度の易剥離性を有し、ラベルを剥離後の容器の表
面に印刷インキ樹脂や、接着剤が残らず、生分解性に優れる。
【００２３】
　本発明の胴巻きラベルは、流通過程でラベルが剥離せず、かつ使用後に手で簡単に剥が
すことのできる程度の易剥離性を有するため、使用後のラベルの離脱が容易である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２４】
　本発明の胴巻きラベルは、容器の胴部外周面に巻き付けて装着する胴巻きラベルであっ
て、基材フィルムと、少なくともラベル両端に設けた感熱接着剤層とからなり、前記基材
フィルムは、生分解性フィルムにガスバリア層を設けたガスバリア性フィルムである。ガ
スバリア層は、無機酸化物の蒸着膜を形成したものであってもよく、更に前記無機酸化物
の蒸着膜上に一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m（ただし、式中、Ｒ1、Ｒ2は、炭素数１～８の有機
基を表し、Ｍは、金属原子を表し、ｎは、０以上の整数を表し、ｍは、１以上の整数を表
し、ｎ＋ｍは、Ｍの原子価を表す。）で表される少なくとも１種以上のアルコキシドと、
ポリビニルアルコール系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共重合体とを含有し
、更に、ゾルゲル法によって重縮合して得られるガスバリア性組成物によるガスバリア性
塗布膜を設けたものであってもよい。生分解性、ガスバリア性に優れ、印刷適性を有し、
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かつ感熱接着剤層を形成し得るからである。
【００２５】
　また、本発明の胴巻きラベルに使用する感熱接着剤層は、エチレン－酢酸ビニル共重合
体樹脂を主成分とするディレードタック型接着剤であってもよい。該感熱接着剤によれば
、流通過程でラベルが離脱せず、かつラベル－ラベル間、容器とラベル間の剥離が容易な
接着強度を確保することができるからである。
【００２６】
　本発明の胴巻きラベルは、基材フィルムの内側に印刷層が積層されていてもよい。
【００２７】
　以下、本発明の胴巻きラベルおよび胴巻きラベル付き容器について説明する。
【００２８】
　（１）胴巻きラベルの構成
　図１に本発明の胴巻きラベルの好ましい態様を示す。本発明の胴巻きラベルは、容器に
添付するための添付部（Ｗ）を有する。図１は、生分解性フィルム（１１）とガスバリア
層（１５）とからなる基材フィルム（１０）と感熱接着剤層（２０）とからなり、基材フ
ィルム（１０）のラベル内側の添付部（Ｗ）のみに感熱接着剤層（２０）が形成された態
様である。
【００２９】
　また、デザイン印刷層（３０）を有する態様を図２に示す。図２では、添付部（Ｗ）に
は印刷層（３０）を設けておらず、基材フィルム（１０）のラベル内側に感熱接着剤層（
２０）が形成される態様となっている。ただし、印刷層上に感熱接着剤層（２０）が形成
されていてもよい。
【００３０】
　図３は、図１の胴巻きラベルの基材フィルム（１０）のラベル表面に、プライマー層（
４０）を有する態様を示す。なお、基材フィルム（１０）を構成する生分解性フィルムや
ガスバリア層は単層に限定されず、いずれも２以上の積層であってもよい。
【００３１】
　本発明において胴巻きラベルのサイズは、添付対象の容器のサイズに応じて適宜選択す
ることができる。同様に、接着剤を塗布する添付部のサイズも、例えばラベル添付装置の
使用態様などに応じて適宜選択することができる。
【００３２】
　なお、本発明では、少なくとも胴巻きラベルの内側の始端部および終端部に感熱接着剤
層を形成しているが、感熱接着剤層は胴巻きラベルの始端部および終端部に限定されるも
のではない。従って、胴巻きラベルの内側全面に上記感熱接着剤層を形成してもよいし、
胴巻きラベルの縁内一周に亘って額縁状に感熱接着剤層を形成してもよい。また、前記胴
巻きラベルの始端部の感熱接着剤層と終端部の感熱接着剤層とは同形である必要はない。
【００３３】
　本発明の胴巻きラベルは、被着体を問わない。感熱接着剤によって接着できるものであ
れば、金属や合成樹脂などの各種の材質の容器に適用でき、その用途も問わない。使用後
の胴巻きラベルが生分解性を有し、環境保全に優れるからである。したがって容器への収
納物の種類も限定されるものでなく、清涼飲料水・調味料・酒（日本酒、麦酒、発泡酒・
ワイン・焼酎・蒸留酒など）・料理用油・化粧品容器・トイレタリー・除湿剤容器・洗剤
容器・アンプル瓶・栄養ドリンク・点眼薬容器・薬容器・デザートなどの容器に使用され
る胴巻きラベルとして好適に使用することができる。
【００３４】
　（２）基材フィルム
　本発明の胴巻きラベルを構成する基材フィルムは、生分解性フィルムにガスバリア層を
設けたガスバリア性フィルムである。なお、基材フィルムの表面には、印刷性を向上させ
るため、コロナ放電処理、プラズマ処理、火炎処理、酸処理などの慣用の表面処理を施し
てもよい。
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【００３５】
　（ｉ）生分解性フィルム
　基材フィルムを構成する生分解性フィルムとしては、生分解性を有すると共に、無機酸
化物の蒸着膜やガスバリア性塗布膜を設けるに足る強度を有し、特に無機酸化物の蒸着膜
を形成する条件に耐え、無機酸化物の蒸着膜の特性を損なうことなく良好に保持し得るフ
ィルムであって、胴巻きラベルとしての機械的強度を有し、感熱接着剤層を形成すること
ができるものに限定される。
【００３６】
　一般に、生分解性フィルムを構成する生分解性物質としては、微生物により分解しうる
特性を有するものであり、ポリヒドロキシブチレート、ポリ(ヒドロキシブチレート/ヒド
ロキシヘキサノエート）などの微生物産生系高分子、酢酸セルロース、キトサン/セルロ
ース/澱粉、エステル化澱粉などの天然物系高分子、ポリ－Ｌ－ラクチド（ポリ－Ｌ－乳
酸）、(ポリ乳酸/ポリブチレンサクシネート系)ブロックコポリマー、ポリ(エチレンテレ
フタレート/サクシネート)、ポリビニールアルコールなどの化学合成系高分子などがあり
、いずれも好適に使用することができる。特に、ポリ－Ｌ－ラクチド（ポリ－Ｌ－乳酸）
などの、乳酸、酪酸、ラクチドの（共）重合体及びその変性物、ポリε－カプロラクトン
などのラクトンの開環（共）重合体及びその変性物、ポリブチレンサクシネート・ポリエ
チレンサクシネートなどのサクシネート系重合体およびその変性物などの脂肪族ポリエス
テル系フィルムは、入手が容易であり、耐熱性および機械的強度に優れるため、好適であ
る。
【００３７】
　なお、上記ポリ－Ｌ－ラクチドからなるポリ乳酸には、本発明の趣旨を逸脱しない範囲
で共重合成分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などの他のヒド
ロキシカルボン酸単位を含んでもよい。また、添加剤として、鎖延長剤や必要に応じて、
熱安定剤、光安定剤、光吸収剤、滑剤、可塑剤、無機充填材、着色剤、顔料等を添加して
もよい。上記の樹脂の重合法としては、例えば、脱水縮重合法、開環重合法等の方法で重
合することができる。
【００３８】
　また、生分解性フィルムは、フィルム原料となる生分解性プラスチックを、一軸、若し
くは、二軸に延伸したフィルムであることが好ましい。延伸により熱収縮性を付与するこ
とができるからである。上記プラスチックは、その１種または２種以上を使用し、押し出
し法、キャスト成形法、Ｔダイ法、切削法、インフレーション法、その他等の製膜化法を
用いて単層で製膜化し、または２種以上の樹脂を使用して共押し出しなどで多層製膜し、
または２種以上のプラスチックを混合使用して製膜し、テンター方式やチューブラー方式
等で一軸ないし二軸方向に延伸して生分解性フィルムとすることができる。例えば、ポリ
乳酸系重合体などの脂肪族ポリエステルを主成分とする二軸延伸フィルムは、Ｔダイ等か
ら押し出ししたシート状物を冷却後、ロール法、テンター法、チューブラー法等により二
軸に延伸する方法で製造することができる。
【００３９】
　なお、本発明における熱収縮率とは、１００℃の温水による熱収縮率であって、延伸方
向の熱収縮率が下記式に従うものとする。従って、縦一軸延伸フィルムの場合には、収縮
方向は、フィルム流れ方向であるため、流れ方向に対する熱収縮率が５～８５％であり、
横一軸延伸フィルムの場合はフィルム幅方向に収縮するため、フィルム幅方向に対する熱
収縮率が５～８５％となる。なお、二軸延伸フィルムの場合には、例えば、逐次二軸延伸
法や、同時二軸延伸法等がある。延伸条件としては、縦方向に熱収縮率が５～８５％、横
方向に熱収縮率が５～８５％の範囲で適宜選択される。
【００４０】
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【数１】

　本発明において、生分解性フィルムの膜厚としては、６～１００μｍ、より好ましくは
、９～５０μｍが好ましい。この範囲であれば、胴巻きラベルとしての剛性や強度を確保
しうるからである。
【００４１】
　上記生分解性フィルムは市販品であってもよく、例えば乳酸を重合して製造される生分
解性フィルムとして、トウモロコシなどからつくられるデンプンや糖類を発酵させて得ら
れる乳酸を重合して製造されるものである、三菱樹脂株式会社製の「エコロージュ」等を
好適に使用することができる。
【００４２】
　更に、本発明で使用する生分解性フィルムとして、とうもろこしのでんぷんから得られ
るポリ乳酸樹脂を原料とする不織布とを積層した複合シートを使用してもよい。前記の生
分解性不織布としては、例えば、東京メディカル株式会社により販売されている「ハイボ
ン」等がある。また、ポリ乳酸樹脂を原料と各種架橋剤を用いて発泡剤として二酸化炭素
を用いることにより発泡成形してなる発泡生分解フィルムとを積層した複合シートとして
もよい。前記基材フィルムが、前記生分解性延伸フィルムに、発泡生分解フィルム、また
は、生分解性不織布を積層することによって、ラベルに断熱性を付与することができる。
【００４３】
　（ｉｉ）ガスバリア層
　本発明の基材フィルムは、生分解性フィルムに設けたガスバリア層を含む。ガスアリア
層としては、内容物の品質保持を確保する観点から、酸素透過性、水蒸気透過性を低減し
うるものを広く使用することができる。アルミ箔などもガスバリア性を有するが、焼却時
にアルミ灰が残存すること、および微生物による分解がなされない。このため本発明では
、無機酸化物の蒸着膜や、前記無機酸化物の蒸着膜上に、更に一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m（
ただし、式中、Ｒ1、Ｒ2は、炭素数１～８の有機基を表し、Ｍは、金属原子を表し、ｎは
、０以上の整数を表し、ｍは、１以上の整数を表し、ｎ＋ｍは、Ｍの原子価を表す。）で
表される少なくとも１種以上のアルコキシドと、ポリビニルアルコール系樹脂及び／又は
エチレン・ビニルアルコール共重合体とを含有し、更に、ゾルゲル法によって重縮合して
得られるガスバリア性組成物によるガスバリア性塗布膜を設けたガスバリア層などを使用
することが好適である。なお、ガスバリア性塗布膜は、ポリビニルアルコール系樹脂また
はエチレン・ビニルアルコール共重合体と１種以上のアルコキシドとが相互に化学的に反
応して強固な三次元網目状複合ポリマー層を形成しており、無機酸化物の蒸着膜と相乗的
に作用し、酸素、水蒸気などの透過を阻止するガスバリア性に優れ、耐熱水性にも優れる
。なお、ガスバリア性に優れるため薄層に調製することができ、基材フィルムの生分解性
を阻害しない。
【００４４】
　（ｉｉ－１）無機酸化物の蒸着膜
　無機酸化物の蒸着膜としては、例えば、化学気相成長法、物理気相成長法またはこれら
を複合して、無機酸化物の蒸着膜の１層からなる単層膜あるいは２層以上からなる多層膜
または複合膜を形成して製造することができる。
【００４５】
　化学気相成長法としては、例えば、プラズマ化学気相成長法、低温プラズマ化学気相成
長法、熱化学気相成長法、光化学気相成長法等の化学気相成長法（Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｖ
ａｐｏｒ　Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ法、ＣＶＤ法）等がある。具体的には、生分解性フィル
ムの一方の面に、有機珪素化合物等の蒸着用モノマーガスを原料とし、キャリヤーガスと
して、アルゴンガス、ヘリウムガス等の不活性ガスを使用し、更に、酸素供給ガスとして
、酸素ガス等を使用し、低温プラズマ発生装置等を利用する低温プラズマ化学気相成長法
を用いて酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜を形成することができる。
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【００４６】
　上記において、低温プラズマ発生装置としては、例えば、高周波プラズマ、パルス波プ
ラズマ、マイクロ波プラズマ等の発生装置を使用することができる。高活性の安定したプ
ラズマが得られる点で、高周波プラズマ方式による発生装置を使用することが好ましい。
【００４７】
　上記の低温プラズマ化学気相成長法による無機酸化物の蒸着膜の形成法の一例を低温プ
ラズマ化学気相成長装置の概略的構成図である図４を用いて説明する。
【００４８】
　本発明では、プラズマ化学気相成長装置２２１の真空チャンバー２２２内に配置された
巻き出しロール２２３から生分解性フィルム２０１を繰り出し、更に、該生分解性フィル
ム２０１を、補助ロール２２４を介して所定の速度で冷却・電極ドラム２２５周面上に搬
送する。一方、ガス供給装置２２６、２２７および、原料揮発供給装置２２８等から酸素
ガス、不活性ガス、有機珪素化合物等の蒸着用モノマーガスその他等を供給して蒸着用混
合ガス組成物を調製し、これを原料供給ノズル２２９を通して真空チャンバー２２２内に
導入する。該蒸着用混合ガス組成物を上記冷却・電極ドラム２２５周面上に搬送された生
分解性フィルム２０１の上に供給し、グロー放電プラズマ２３０によってプラズマを発生
させ照射し、酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜を製膜化する。次いで、上記で酸化珪素等
の無機酸化物の蒸着膜を形成した生分解性フィルム２０１を補助ロール２３３を介して巻
き取りロール２３４に巻き取れば、プラズマ化学気相成長法による無機酸化物の蒸着膜を
形成することができる。なお、冷却・電極ドラム２２５は、真空チャンバー２２２の外に
配置されている電源２３１から所定の電力が印加され、冷却・電極ドラム２２５の近傍に
は、マグネット２３２を配置してプラズマの発生が促進されている。このように冷却・電
極ドラムに電源から所定の電圧が印加されているため、真空チャンバー内の原料供給ノズ
ルの開口部と冷却・電極ドラムとの近傍でグロー放電プラズマが生成される。このグロー
放電プラズマは、混合ガスなかの１つ以上のガス成分から導出されるものであり、この状
態で生分解性フィルムを一定速度で搬送させると、グロー放電プラブマによって、冷却・
電極ドラム周面上の生分解性フィルムの上に、酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜を形成す
ることができる。なお、図４中、符号２３５は真空ポンプを表す。
【００４９】
　本発明では、真空チャンバー内を真空ポンプにより減圧し、真空度１×１０-1～１×１
０-8Ｔｏｒｒ位、好ましくは、真空度１×１０-3～１×１０-7Ｔｏｒｒ位に調整すること
が好ましい。
【００５０】
　原料揮発供給装置は、原料である有機珪素化合物を揮発させ、ガス供給装置から供給さ
れる酸素ガス、不活性ガス等と混合させ、この混合ガスを原料供給ノズルを介して真空チ
ャンバー内に導入させる。この際、混合ガス中の有機珪素化合物の含有量は、１～４０％
、酸素ガスの含有量は１０～７０％、不活性ガスの含有量は１０～６０％の範囲とするこ
とが好ましく、例えば、有機珪素化合物：酸素ガス：不活性ガスの混合比を１：６：５～
１：１７：１４程度とすることができる。なお、上記有機珪素化合物、不活性ガス、酸素
ガスなどを供給する際の真空チャンバー内の真空度は、１×１０-1～１×１０-4Ｔｏｒｒ
、好ましくは真空度１×１０-1～１×１０-2Ｔｏｒｒであることが好ましく、また、生分
解性フィルムの搬送速度は、１０～３００ｍ／分、好ましくは５０～１５０ｍ／分である
。このようにして得られる酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜の形成は、生分解性フィルム
の上に、プラズマ化した原料ガスを酸素ガスで酸化しながらＳｉＯXの形で薄膜状に形成
されるので、当該形成される酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜は、緻密で隙間の少ない、
可撓性に富む連続層となり、従って、酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜のバリア性は、従
来の真空蒸着法等によって形成される酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜と比較してはるか
に高く、薄い膜厚で十分なバリア性を得ることができる。また、ＳｉＯXプラズマにより
生分解性フィルムの表面が清浄化され、生分解性フィルムの表面に、極性基やフリーラジ
カル等が発生するので、形成される酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜と生分解性フィルム
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との密接着性が高いものとなる。更に、酸化珪素等の無機酸化物の連続膜の形成時の真空
度は、１×１０-1～１×１０-4Ｔｏｒｒ、好ましくは、１×１０-1～１×１０-2Ｔｏｒｒ
であって、従来の真空蒸着法により酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜を形成する時の真空
度、１×１０-4～１×１０-5Ｔｏｒｒに比較して低真空度であるから、生分解性フィルム
の原反交換時の真空状態設定時間を短くすることができ、真空度が安定しやすく製膜プロ
セスも安定化する。
【００５１】
　本発明において、有機珪素化合物等の蒸着モノマーガスを使用して形成される酸化珪素
の蒸着膜は、有機珪素化合物等の蒸着モノマーガスと酸素ガス等とが化学反応し、その反
応生成物が、生分解性フィルムの一方の面に密接着し、緻密な、柔軟性等に富む薄膜を形
成するものであり、通常、一般式ＳｉＯX（ただし、Ｘは、０～２の数を表す）で表され
る酸化珪素を主体とする連続状の薄膜である。上記酸化珪素の蒸着膜としては、透明性、
バリア性等の点から、一般式ＳｉＯX（ただし、Ｘは、１．３～１．９の数を表す。）で
表される酸化珪素の蒸着膜を主体とする薄膜であることが好ましい。なお、Ｘの値は、蒸
着モノマーガスと酸素ガスのモル比、プラズマのエネルギー等により変化するが、一般的
に、Ｘの値が小さくなればガス透過度は小さくなるが、膜自身が黄色性を帯び、透明性が
悪くなる。
【００５２】
　本発明において、酸化珪素の蒸着膜は、酸化珪素を主体とし、更に、炭素、水素、珪素
または酸素の１種類、または２種類以上の元素からなる化合物の少なくとも１種類を化学
結合等により含有する蒸着膜からなることを特徴とするものである。例えば、Ｃ－Ｈ結合
を有する化合物、Ｓｉ－Ｈ結合を有する化合物、または、炭素単位がグラファイト状、ダ
イヤモンド状、フラーレン状等になっている場合、更に、原料の有機珪素化合物やそれら
の誘導体を化学結合等によって含有する場合があるものである。例えば、ＣＨ3部位を持
つハイドロカーボン、ＳｉＨ3シリル、ＳｉＨ2シリレン等のハイドロシリカ、ＳｉＨ2Ｏ
Ｈシラノール等の水酸基誘導体等を挙げることができる。なお、上記以外でも、蒸着過程
の条件等を変化させることにより、酸化珪素の蒸着膜中に含有される化合物の種類、量等
を変化させることができる。この際、上記の化合物が酸化珪素の蒸着膜中に含有する含有
量としては、０．１～５０％、好ましくは５～２０％である。含有率が０．１％未満であ
ると、酸化珪素の蒸着膜の耐衝撃性、延展性、柔軟性等が不十分となり、曲げなどにより
、擦り傷、クラック等が発生し易く、高いバリア性を安定して維持することが困難になる
場合があり、一方、５０％を越えるとバリア性が低下する場合がある。
【００５３】
　更に、本発明では、酸化珪素の蒸着膜において、上記の化合物の含有量が酸化珪素の蒸
着膜の表面から深さ方向に向かって減少していることが好ましい。これにより、酸化珪素
の蒸着膜の表面では上記化合物等により耐衝撃性等が高められ、他方、生分解性フィルム
との界面では、上記化合物の含有量が少ないために生分解性フィルムと酸化珪素の蒸着膜
との密接着性が強固なものとなる。
【００５４】
　本発明において、上記の酸化珪素の蒸着膜は、例えばＸ線光電子分光装置（Ｘｒａｙ　
Ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎ　Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ、ＸＰＳ）、二次イオン質量分
析装置（Ｓｅｃｏｎｄａｒｙ　Ｉｏｎ　Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ、ＳＩＭＳ
）等の表面分析装置を用い、深さ方向にイオンエッチングする等して分析し、酸化珪素の
蒸着膜の元素分析を行うことで、上記の物性を確認することができる。
【００５５】
　本発明において、上記酸化珪素の蒸着膜の膜厚は、５０Å～４０００Å位であることが
好ましく、より好ましくは１００～１０００Åである。４０００Åより厚くなると、その
膜にクラック等が発生する場合があり、一方、５０Å未満であると、バリア性の効果を奏
することが困難になる場合がある。なお、膜厚は、例えば、株式会社理学製の蛍光Ｘ線分
析装置（機種名、ＲＩＸ２０００型）を用いて、ファンダメンタルパラメーター法で測定
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することができる。また、酸化珪素の蒸着膜の膜厚を変更する手段としては、蒸着膜の体
積速度を大きくする方法、すなわち、モノマーガスと酸素ガス量を多くする方法や蒸着す
る速度を遅くする方法等によって行うことができる。
【００５６】
　本発明では、無機酸化物の蒸着膜として、無機酸化物の蒸着膜の１層だけでなく、２層
あるいはそれ以上を積層した多層膜の状態でもよく、また、使用する材料も１種または２
種以上の混合物で使用し、また、異種の材質で混合した無機酸化物の蒸着膜を構成するこ
ともできる。
【００５７】
　本発明において、酸化珪素等の無機酸化物の蒸着膜を形成する有機珪素化合物等の蒸着
用モノマーガスとしては、例えば、１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン、ヘキサ
メチルジシロキサン、ビニルトリメチルシラン、メチルトリメチルシラン、ヘキサメチル
ジシラン、メチルシラン、ジメチルシラン、トリメチルシラン、ジエチルシラン、プロピ
ルシラン、フェニルシラン、ビニルトリエトキシシラン、ビニルトリメトキシシラン、テ
トラメトキシシラン、テトラエトキシシラン、フェニルトリメトキシシラン、メチルトリ
エトキシシラン、オクタメチルシクロテトラシロキサン、その他等を使用することができ
る。これらの中でも、１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン、または、ヘキサメチ
ルジシロキサンを原料として使用することが、その取り扱い性、形成された連続膜の特性
等から、特に好ましい。なお、上記において、不活性ガスとしては、例えば、アルゴンガ
ス、ヘリウムガス等を使用することができる。
【００５８】
　一方、本発明では、物理気相成長法によっても無機酸化物の蒸着膜を形成することがで
きる。このような物理気相成長法として、例えば、真空蒸着法、スパッタリング法、イオ
ンプレ－ティング法、イオンクラスタービーム法等の物理気相成長法（Ｐｈｙｓｉｃａｌ
　Ｖａｐｏｒ　Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ法、ＰＶＤ法）などにより無機酸化物の蒸着膜を形
成することができる。
【００５９】
　具体的には、金属または金属の酸化物を原料とし、これを加熱して蒸気化し、これを生
分解性フィルムの一方の上に蒸着する真空蒸着法、または、原料として金属または金属の
酸化物を使用し、酸素を導入して酸化させて生分解性フィルムの一方の上に蒸着する酸化
反応蒸着法、更に酸化反応をプラズマで助成するプラズマ助成式の酸化反応蒸着法等を用
いて蒸着膜を形成することができる。なお、蒸着材料の加熱方式としては、例えば、抵抗
加熱方式、高周波誘導加熱方式、エレクトロンビーム加熱方式（ＥＢ）等にて行うことが
できる。物理気相成長法による無機酸化物の薄膜膜を形成する方法について、巻き取り式
真空蒸着装置の一例を示す概略的構成図を示す図５を参照して説明する。
【００６０】
　まず、巻き取り式真空蒸着装置２４１の真空チャンバー２４２の中で、巻き出しロール
２４３から繰り出す生分解性フィルム２０１は、ガイドロール２４４、２４５を介して、
冷却したコーティングドラム２４６に案内される。上記の冷却したコーティングドラム２
４６上に案内された生分解性フィルム２０１の上に、るつぼ２４７で熱せられた蒸着源２
４８、例えば、金属アルミニウム、あるいは、酸化アルミニウム等を蒸発させ、更に、必
要ならば、酸素ガス吹出口２４９より酸素ガス等を噴出し、これを供給しながら、マスク
２５０、２５０を介して、例えば、酸化アルミニウム等の無機酸化物の蒸着膜を成膜化し
、次いで、上記において、例えば、酸化アルミニウム等の無機酸化物の蒸着膜を形成した
生分解性フィルム２０１を、ガイドロール２５１、２５２を介して送り出し、巻き取りロ
ール２５３に巻き取ると物理気相成長法による無機酸化物の蒸着膜を形成することができ
る。なお、上記巻き取り式真空蒸着装置を用いて、まず第１層の無機酸化物の蒸着膜を形
成し、次いで、その上に無機酸化物の蒸着膜を更に形成し、または、上記巻き取り式真空
蒸着装置を２連に連接し、連続的に、無機酸化物の蒸着膜を形成して、２層以上の多層膜
からなる無機酸化物の蒸着膜を形成してもよい。
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【００６１】
　金属または無機酸化物の蒸着膜としては、基本的には、金属の酸化物を蒸着した薄膜で
あればよく、例えば、ケイ素（Ｓｉ）、アルミニウム（Ａｌ）、マグネシウム（Ｍｇ）、
カルシウム（Ｃａ）、カリウム（Ｋ）、スズ（Ｓｎ）、ナトリウム（Ｎａ）、ホウ素（Ｂ
）、チタン（Ｔｉ）、鉛（Ｐｂ）、ジルコニウム（Ｚｒ）、イットリウム（Ｙ）等の金属
の酸化物の蒸着膜を使用することができる。好ましくは、ケイ素（Ｓｉ）、アルミニウム
（Ａｌ）等の金属の酸化物の蒸着膜を挙げることができる。よって、上記の金属の酸化物
の蒸着膜は、ケイ素酸化物、アルミニウム酸化物、マグネシウム酸化物等のように金属酸
化物と称することができ、その表記は、例えば、ＳｉＯX、ＡｌＯX、ＭｇＯX等のように
ＭＯX（ただし、式中、Ｍは、金属元素を表し、Ｘの値は、金属元素によってそれぞれ範
囲がことなる。）で表される。
【００６２】
　また、上記のＸの値の範囲としては、ケイ素（Ｓｉ）は０を超え２以下、アルミニウム
（Ａｌ）は０を超え１．５以下、マグネシウム（Ｍｇ）は０を超え１以下、カルシウム（
Ｃａ）は０を超え１以下、カリウム（Ｋ）は０を超え０．５以下、スズ（Ｓｎ）は０を超
え２以下、ナトリウム（Ｎａ）は０を超え０．５以下、ホウ素（Ｂ）は０を超え１、５以
下、チタン（Ｔｉ）は０を超え２以下、鉛（Ｐｂ）は０を超え１以下、ジルコニウム（Ｚ
ｒ）は０を超え２以下、イットリウム（Ｙ）は０を超え１．５以下の範囲である。上記に
おいてＸ＝０の場合は完全な金属であり、Ｘの範囲の上限は、完全に酸化した値である。
一般的に、ケイ素（Ｓｉ）、アルミニウム（Ａｌ）以外は、使用される例に乏しい。この
ため、本発明において、Ｍとしてケイ素やアルミニウムが好ましく、その際これらのＸの
値は、ケイ素（Ｓｉ）は１．０～２．０、アルミニウム（Ａｌ）は０．５～１．５の範囲
である。なお、無機酸化物の蒸着膜の膜厚は、使用する金属や金属の酸化物の種類等によ
って異なるが、例えば、５０～２０００Å、好ましくは、１００～１０００Åの範囲内で
任意に選択することができる。また、無機酸化物の蒸着膜としては、使用する金属または
金属の酸化物としては、１種または２種以上の混合物で使用し、異種の材質で混合した無
機酸化物の蒸着膜を構成することもできる。
【００６３】
　更に、本発明では、例えば物理気相成長法と化学気相成長法の両者を併用して異種の無
機酸化物の蒸着膜の２層以上からなる複合膜を形成して使用することもできる。
【００６４】
　上記の異種の無機酸化物の蒸着膜の２層以上からなる複合膜としては、まず、生分解性
フィルムの上に、化学気相成長法により、緻密で柔軟性に富み、比較的にクラックの発生
を防止し得る無機酸化物の蒸着膜を設け、次いで、該無機酸化物の蒸着膜の上に、物理気
相成長法による無機酸化物の蒸着膜を設けて、２層以上からなる複合膜からなる無機酸化
物の蒸着膜を構成することが好ましいものである。上記とは逆くに、生分解性フィルムの
上に、先に、物理気相成長法により、無機酸化物の蒸着膜を設け、次に、化学気相成長法
により、緻密で、柔軟性に富み、比較的にクラックの発生を防止し得る無機酸化物の蒸着
膜を設けて、２層以上からなる複合膜からなる無機酸化物の蒸着膜を構成することもでき
る。
【００６５】
　（ｉｉ－２）ガスバリア性塗布膜
　本発明で使用するガスバリア層は、上記無機酸化物の蒸着膜に加え、ガスバリア性塗布
膜を有することが好ましい。ガスバリア性塗布膜は、一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m（ただし、
式中、Ｒ1、Ｒ2は、炭素数１～８の有機基を表し、Ｍは、金属原子を表し、ｎは、０以上
の整数を表し、ｍは、１以上の整数を表し、ｎ＋ｍは、Ｍの原子価を表す。）で表される
少なくとも１種以上のアルコキシドと、ポリビニルアルコール系樹脂及び／又はエチレン
・ビニルアルコール共重合体とを含有し、更に、ゾルゲル法触媒、酸、水、および、有機
溶剤の存在下に、ゾルゲル法によって重縮合してなるガスバリア性組成物からなる塗布膜
であり、該組成物を上記生分解性フィルム上の無機酸化物の蒸着膜の上に塗工して塗布膜
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を設け、２０℃～１８０℃、かつ上記の生分解性フィルムの融点以下の温度で１０秒～１
０分間加熱処理して形成することができる。
【００６６】
　また、前記ガスバリア性組成物を上記生分解性フィルム上の無機酸化物の蒸着膜の上に
塗工して塗布膜を２層以上重層し、２０℃～１８０℃、かつ、上記生分解性フィルムの融
点以下の温度で１０秒～１０分間加熱処理し、ガスバリア性塗布膜を２層以上重層した複
合ポリマー層を形成してもよい。
【００６７】
　上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）mで表されるアルコキシドとしては、アルコキシドの部分加
水分解物、アルコキシドの加水分解縮合物の少なくとも１種以上を使用することができ、
また、上記アルコキシドの部分加水分解物としては、アルコキシ基のすべてが加水分解さ
れるものに限定されず、１個以上が加水分解されているもの、および、その混合物であっ
てもよく、更に、加水分解の縮合物としては、部分加水分解アルコキシドの２量体以上の
もの、具体的には、２～６量体のものを使用してもよい。
【００６８】
　上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m中、Ｒ1としては、分岐を有していてもよい炭素数１～８
、好ましくは１～５、より好ましくは１～４のアルキル基であり、例えば、メチル基、エ
チル基、ｎ－プロピル基、ｉ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｉ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチ
ル基、ｔ－ブチル基、ｎ－ヘキシル基、ｎ－オクチル基などを挙げることができる。
【００６９】
　上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m中、Ｒ2としては、分岐を有していてもよい炭素数１～８
、より好ましくは１～５、特に好ましくは１～４のアルキル基であり、例えば、メチル基
、エチル基、ｎ－プロピル基、ｉ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、その
他等を挙げることができる。なお、同一分子中に複数の（ＯＲ2）が存在する場合には、
（ＯＲ2）は同一であっても、異なってもよい。
【００７０】
　上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m中、Ｍで表される金属原子としては、ケイ素、ジルコニウ
ム、チタン、アルミニウム、その他等を例示することができる。
【００７１】
　本発明においてケイ素であることが好ましい。この場合、本発明で好ましく使用できる
アルコキシドとしては、上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）mにおいてｎ＝０の場合には、一般式
Ｓｉ（ＯＲａ）4（ただし、式中、Ｒａは、炭素数１～５のアルキル基を表す。）で表さ
れるものである。上記において、Ｒａとしては、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、
ｎ－ブチル基、その他等が用いられる。このようなアルコキシシランの具体例としては、
テトラメトキシシランＳｉ（ＯＣＨ3）4、テトラエトキシシランＳｉ（ＯＣ2Ｈ5）4、テ
トラプロポキシシランＳｉ（ＯＣ3Ｈ7）4、テトラブトキシシランＳｉ（ＯＣ4Ｈ9）4等を
例示することができる。
【００７２】
　また、ｎが１以上の場合には、一般式ＲｂｎＳｉ（ＯＲｃ）4-m（ただし、式中、ｍは
、１、２、３の整数を表し、Ｒｂ、Ｒｃは、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、ｎ－
ブチル基、その他を表わす。）で表されるアルキルアルコキシシランを使用することがで
きる。このようなアルキルアルコキシシランとしては、例えば、メチルトリメトキシシラ
ンＣＨ3Ｓｉ（ＯＣＨ3）3、メチルトリエトキシシランＣＨ3Ｓｉ（ＯＣ2Ｈ5）3、ジメチ
ルジメトキシシラン（ＣＨ3）2Ｓｉ（ＯＣＨ3）2、ジメチルジエトキシシラン（ＣＨ3）2

Ｓｉ（ＯＣ2Ｈ5）2、その他等を使用することができる。本発明では、上記のアルコキシ
シラン、アルキルアルコキシシラン等は、単独で又は２種以上を併用してもよい。
【００７３】
　また、本発明において、上記のアルコキシシランの縮重合物も使用することができ、具
体的には、例えば、ポリテトラメトキシシラン、ポリテトラエメトキシシラン、その他等
を使用することができる。
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【００７４】
　本発明では、上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）mで表されるアルコキシドとして、ＭがＺｒで
あるジルコニウムアルコキシドも好適に使用することができる。例えば、テトラメトキシ
ジルコニウムＺｒ（ＯＣＨ3）4、テトラエトキシジルコニウムＺｒ（ＯＣ2Ｈ5）4、テト
ラｉプロポキシジルコニウムＺｒ（ｉｓｏ－ＯＣ3Ｈ7）4、テトラｎブトキシジルコニウ
ムＺｒ（ＯＣ4Ｈ9）4、その他等を例示することができる。
【００７５】
　また、上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）mで表されるアルコキシドとして、ＭがＴｉであるチ
タニウムアルコキシドを好適に使用することができ、例えば、テトラメトキシチタニウム
Ｔｉ（ＯＣＨ3）4、テトラエトキシチタニウムＴｉ（ＯＣ2Ｈ5）4、テトライソプロポキ
シチタニウムＴｉ（ｉｓｏ－ＯＣ3Ｈ7）4、テトラｎブトキシチタニウムＴｉ（ＯＣ4Ｈ9

）4、その他等を例示することができる。
【００７６】
　また、上記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）mで表されるアルコキシドとして、ＭがＡｌであるア
ルミニウムアルコキシドを使用することができ、例えば、テトラメトキシアルミニウムＡ
ｌ（ＯＣＨ3）4、テトラエトキシアルミニウムＡｌ（ＯＣ2Ｈ5）4、テトライソプロポキ
シアルミニウムＡｌ（ｉｓ０－ＯＣ3Ｈ7）4、テトラｎブトキシアルミニウムＡｌ（ＯＣ4

Ｈ9）4、その他等を使用することができる。
【００７７】
　本発明では、上記アルコキシドは、２種以上を併用してもよい。例えばアルコキシシラ
ンとジルコニウムアルコキシドを混合して用いると、得られるガスバリア性フィルムの靭
性、耐熱性等を向上させることができ、また、延伸時のフィルムの耐レトルト性などの低
下が回避される。この際、ジルコニウムアルコキシドの使用量は、上記アルコキシシラン
１００質量部に対して１０質量部以下の範囲である。１０質量部を越えると、形成される
ガスバリア性塗布膜が、ゲル化し易くなり、また、その膜の脆性が大きくなり、生分解性
フィルムを被覆した際にガスバリア性塗布膜が剥離し易くなる傾向にあることから好まし
くないものである。
【００７８】
　また、アルコキシシランとチタニウムアルコキシドを混合して用いると、得られるガス
バリア性塗布膜の熱伝導率が低くなり、耐熱性が著しく向上する。この際、チタニウムア
ルコキシドの使用量は、上記のアルコキシシラン１００質量部に対して５質量部以下の範
囲である。５質量部を越えると、形成されるガスバリア性塗布膜の脆性が大きくなり、生
分解性フィルムを被覆した際に、ガスバリア性塗布膜が剥離し易くなる場合がある。
【００７９】
　本発明で使用するポリビニルアルコール系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール
共重合体としては、ポリビニルアルコール系樹脂、またはエチレン・ビニルアルコ一ル共
重合体を単独で各々使用することができ、あるいは、ポリビニルアルコ一ル系樹脂および
エチレン・ビニルアルコール共重合体とを組み合わせて使用することができる。本発明で
は、ポリビニルアルコール系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共重合体を使用
することにより、ガスバリア性、耐水性、耐候性、その他等の物性を著しく向上させるこ
とができる。
【００８０】
　ポリビニルアルコール系樹脂とエチレン・ビニルアルコール共重合体とを組み合わせて
使用する場合、それぞれの配合割合としては、質量比で、ポリビニルアルコ一ル系樹脂：
エチレン・ビニルアルコール共重合体＝１０：０．０５～１０：６位であることが好まし
い。
【００８１】
　また、ポリビニルアルコール系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共重合体の
含有量は、上記のアルコキシドの合計量１００質量部に対して５～５００質量部の範囲で
あり、好ましくは２０～２００質量部の配合割合である。５００質量部を越えると、ガス
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バリア性塗布膜の脆性が大きくなり、得られるバリア性フィルムの耐水性および耐候性等
が低下する場合がある。一方、５質量部を下回るとガスバリア性が低下する場合がある。
【００８２】
　前記ポリビニルアルコ一ル系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共重合体にお
いて、ポリビニルアルコ一ル系樹脂としては、一般に、ポリ酢酸ビニルをケン化して得ら
れるものを使用することができる。ポリビニルアルコール系樹脂としては、酢酸基が数十
％残存している部分ケン化ポリビニルアルコール系樹脂でも、酢酸基が残存しない完全ケ
ン化ポリビニルアルコールでも、ＯＨ基が変性された変性ポリビニルアルコール系樹脂で
もよく、特に限定されるものではない。このようなポリビニルアルコール系樹脂としては
、株式会社クラレ製のＲＳポリマーである「ＲＳ－１１０（ケン化度＝９９％、重合度＝
１，０００）」、同社製の「クラレポバールＬＭ－２０ＳＯ（ケン化度＝４０％、重合度
＝２，０００）」、日本合成化学工業株式会社製の「ゴーセノールＮＭ－１４（ケン化度
＝９９％、重合度＝１，４００）」等を例示することができる。
【００８３】
　また、エチレン・ビニルアルコール共重合体としては、エチレンと酢酸ビニルとの共重
合体のケン化物、すなわち、エチレン－酢酸ビニルランダム共重合体をケン化して得られ
るものを使用することができる。例えば、酢酸基が数十モル％残存している部分ケン化物
から、酢酸基が数モル％しか残存していないかまたは酢酸基が残存しない完全ケン化物ま
で含み、特に限定されるものではない。ただし、ガスバリア性の観点から好ましいケン化
度は、８０モル％以上、より好ましくは、９０モル％以上、さらに好ましくは、９５モル
％以上であるものを使用することが好ましい。なお、上記エチレン・ビニルアルコール共
重合体中のエチレンに由来する繰り返し単位の含量（以下「エチレン含量」ともいう）は
、通常、０～５０モル％、好ましくは、２０～４５モル％であるものことが好ましい。こ
のようなエチレン・ビニルアルコール共重合体としては、株式会社クラレ製、「エバール
ＥＰ－Ｆ１０１（エチレン含量；３２モル％）」、日本合成化学工業株式会社製、「ソア
ノールＤ２９０８（エチレン含量；２９モル％）」等を例示することができる。
【００８４】
　本発明で使用するガスバリア性組成物は、前記一般式Ｒ1

nＭ（ＯＲ2）m（ただし、式中
、Ｒ1、Ｒ2は、炭素数１～８の有機基を表し、Ｍは、金属原子を表し、ｎは、０以上の整
数を表し、ｍは、１以上の整数を表し、ｎ＋ｍは、Ｍの原子価を表す。）で表される少な
くとも１種以上のアルコキシドと、上記のようなポリビニルアルコール系樹脂及び／又は
エチレン・ビニルアルコール共重合体とを含有し、更に、ゾルゲル法触媒、酸、水、およ
び、有機溶剤の存在下に、ゾルゲル法によって重縮合して得たガスバリア性組成物である
。上記ガスバリア性組成物を調製するに際し、シランカップリング剤等を添加してもよい
。
【００８５】
　本発明で好適に使用できるシランカップリング剤としては、既知の有機反応性基含有オ
ルガノアルコキシシランを広く使用することができる。例えば、エポキシ基を有するオル
ガノアルコキシシランが好適であり、それには、例えば、γ－グリシドキシプロピルトリ
メトキシシラン、γ－グリシドキシプロピルメチルジエトキシシラン、あるいは、β－（
３，４－エポキシシクロヘキシル）エチルトリメトキシシラン等を使用することができる
。このようなシランカップリング剤は、１種ないし２種以上を混合して用いてもよい。な
お、シランカップリング剤の使用量は、上記アルコキシシラン１００質量部に対して１～
２０質量部の範囲内である。２０質量部以上を使用すると、形成されるガスバリア性塗布
膜の剛性と脆性とが大きくなり、また、ガスバリア性塗布膜の絶縁性および加工性が低下
する場合がある。
【００８６】
　また、ゾルゲル法触媒とは、主として、重縮合触媒として使用される触媒であり、水に
実質的に不溶であり、かつ有機溶媒に可溶な第三アミンなどの塩基性物質が用いられる。
例えば、Ｎ、Ｎ－ジメチルベンジルアミン、トリプロピルアミン、トリブチルアミン、ト
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リペンチルアミン、その他等を使用することができる。本発明においては、特に、Ｎ、Ｎ
－ジメチルべンジルアミンが好適である。その使用量は、アルコキシド、および、シラン
カップリング剤の合計量１００質量部当り、０．０１～１．０質量部である。
【００８７】
　また、上記ガスバリア性組成物において用いられる「酸」としては、上記ゾルゲル法に
おいて、主として、アルコキシドやシランカップリング剤などの加水分解のための触媒と
して用いられる。例えば、硫酸、塩酸、硝酸などの鉱酸、ならびに、酢酸、酒石酸な等の
有機酸、その他等を使用することができる。上記酸の使用量は、アルコキシドおよびシラ
ンカップリング剤のアルコキシド分（例えばシリケート部分）の総モル量に対し０．００
１～０．０５モルを使用することが好ましい。
【００８８】
　更に、上記のガスバリア性組成物においては、上記のアルコキシドの合計モル量１モル
に対して０．１～１００モル、好ましくは、０．８から２モルの割合の水をもちいること
ができる。水の量が２モルを越えると、上記アルコキシシランと金属アルコキシドとから
得られるポリマーが球状粒子となり、更に、この球状粒子同士が３次元的に架橋し、密度
の低い、多孔性のポリマーとなり、そのような多孔性のポリマーは、ガスバリア性フィル
ムのガスバリア性を改善することができなくなる。また、上記の水の量が０．８モルを下
回ると、加水分解反応が進行しにくくなる場合がある。
【００８９】
　更に、上記のガスバリア性組成物において用いられる有機溶媒としては、例えば、メチ
ルアルコール、エチルアルコール、ｎ－プロピルアルコール、イソプロピルアルコール、
ｎ－ブタノール、その他等を用いることができる。なお、上記ポリビニルアルコール系樹
脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共重合体は、上記アルコキシドやシランカップ
リング剤などを含む塗工液中で溶解した状態で取り扱われることが好ましく、上記有機溶
媒の中から適宜選択することができる。例えば、ポリビニルアルコール系樹脂およびエチ
レン・ビニルアルコール共重合体とを組み合わせて使用する場合には、ｎ－ブタノールを
使用することが好ましい。なお、溶媒中に可溶化されたエチレン・ビニルアルコール共重
合体を使用することもでき、例えば、日本合成化学工業株式会社製、商品名「ソアノール
」などを好適に使用することができる。上記の有機溶媒の使用量は、通常、上記アルコキ
シド、シランカップリング剤、ポリビニルアルコール系樹脂及び／又はエチレン・ビニル
アルコール共重合体、酸およびゾルゲル法触媒の合計量１００質量に対して３０～５００
質量部である。
【００９０】
　本発明において、ガスバリア性フィルムは、以下の方法で製造することができる。
【００９１】
　まず、上記のアルコキシシラン等のアルコキシド、シランカップリング剤、ポリビニル
アルコール系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共重合体、ゾルゲル法触媒、酸
、水、有機溶媒、および、必要に応じて、金属アルコキシド等を混合し、ガスバリア性組
成物を調製する。混合により、ガスバリア性組成物（塗工液）は、重縮合反応が開始およ
び進行する。
【００９２】
　次いで、生分解性フィルム上の無機酸化物の蒸着膜の上に、常法により、上記のガスバ
リア性組成物を塗布し、および乾燥する。この乾燥工程によって、上記のアルコキシシラ
ン等のアルコキシド、金属アルコキシド、シランカップリング剤およびポリビニルアルコ
ール系樹脂及び／又はエチレン・ビニルアルコール共重合体等の重縮合が更に進行し、塗
布膜が形成される。第一の塗布膜の上に、更に上記塗布操作を繰り返して、２層以上から
なる複数の塗布膜を形成してもよい。
【００９３】
　次いで、上記ガスバリア性組成物を塗布した生分解性フィルムを２０℃～１８０℃、か
つ生分解性フィルムの融点以下の温度、好ましくは、５０℃～１６０℃の範囲の温度で、
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１０秒～１０分間加熱処理する。これによって、前記無機酸化物の蒸着膜の上に、上記ガ
スバリア性組成物によるガスバリア性塗布膜を１層ないし２層以上形成したバリア性フィ
ルムを製造することができる。
【００９４】
　なお、エチレン・ビニルアルコール共重合体単独、またはポリビニルアルコール系樹脂
とエチレン・ビニルアルコール共重合体との両者を用いて得られたバリア性フィルムは、
熱水処理後のガスバリア性に優れる。一方、ポリビニルアルコール系樹脂のみを使用して
バリア性フィルムを製造した場合には、予め、ポリビニルアルコール系樹脂を使用したガ
スバリア性組成物を塗工して第１の塗布膜を形成し、次いで、その塗布膜の上に、エチレ
ン・ビニルアルコール共重合体を含有するガスバリア性組成物を塗工して第２の塗布膜を
形成し、それらの複合層を形成すると、熱水処理後のガスバリア性が向上したバリア性フ
ィルムを製造することができる。
【００９５】
　更に、上記エチレン・ビニルアルコール共重合体を含有するガスバリア性組成物により
塗布膜を形成し、または、ポリビニルアルコール系樹脂およびエチレン・ビニルアルコー
ル共重合体とを組み合わせて含有するガスバリア性組成物により塗布膜を形成し、これら
を複数積層しても、本発明に係るバリア性フィルムのガスバリア性の向上に有効な手段と
なる。
【００９６】
　本発明で使用するガスバリア性フィルムの製造法について、アルコキシドとしてアルコ
キシシランを使用し、より詳細に説明する。
【００９７】
　ガスバリア性組成物として配合されたアルコキシシランや金属アルコキシドは、添加さ
れた水によって加水分解される。加水分解の際には、酸が加水分解の触媒として作用する
。次いで、ゾルゲル法触媒の働きによって、加水分解によって生じた水酸基からプロトン
が奪取され、加水分解生成物同士が脱水重縮合する。このとき、酸触媒により同時にシラ
ンカップリング剤も加水分解されて、アルコキシ基が水酸基となる。
【００９８】
　また、塩基触媒の働きによりエポキシ基の開環も起こり、水酸基が生じる。また、加水
分解されたシランカップリング剤と加水分解されたアルコキシドとの重縮合反応も進行す
る。反応系にはポリビニルアルコール系樹脂、または、エチレン・ビニルアルコール共重
合体、または、ポリビニルアルコール系樹脂および／またはエチレン・ビニルアルコール
共重合体が存在するため、ポリビニルアルコール系樹脂およびエチレン・ビニルアルコー
ル共重合体が有する水酸基との反応も生じる。なお、生成する重縮合物は、例えば、Ｓｉ
－Ｏ－Ｓｉ、Ｓｉ－Ｏ－Ｚｒ、Ｓｉ－Ｏ－Ｔｉ、その他等の結合からなる無機質部分と、
シランカップリング剤に起因する有機部分とを含有する複合ポリマーである。
【００９９】
　上記反応において、例えば、下記の式（ＩＩＩ）に示される部分構造式を有し、更に、
シランカップリング剤に起因する部分を有する直鎖状のポリマーがまず生成する。
【０１００】
【化１】

　このポリマーは、ＯＲ基（エトキシ基などのアルコキシ基）が、直鎖状のポリマーから
分岐した形で有する。このＯＲ基は、存在する酸が触媒となって加水分解されてＯＨ基と
なり、ゾルゲル法触媒（塩基触媒）の働きにより、まず、ＯＨ基が、脱プロトン化し、次
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いで、重縮合が進行する。すなわち、このＯＨ基が、下記の式（Ｉ）に示されるポリビニ
ルアルコール系樹脂、または、下記の式（ＩＩ）に示されるエチレン・ビニルアルコール
共重合体と重縮合反応し、Ｓｉ－Ｏ－Ｓｉ結合を有する、例えば、下記の式（ＩＶ）に示
される複合ポリマー、あるいは、下記の式（Ｖ）及び（ＶＩ）に示される共重合した複合
ポリマーを生じると考えられる。
【０１０１】
【化２】

【０１０２】
【化３】

【０１０３】
【化４】

【０１０４】
【化５】

【０１０５】
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【化６】

　上記の反応は常温で進行し、ガスバリア性組成物は、調製中に粘度が増加する。このガ
スバリア性組成物を、生分解性フィルム上の無機酸化物の蒸着膜の上に塗布し、加熱して
溶媒および重縮合反応により生成したアルコールを除去すると重縮合反応が完結し、生分
解性フィルム上の無機酸化物の蒸着膜の上に透明な塗布膜が形成される。なお、上記の塗
布膜を複数層積層する場合には、層間の塗布膜中の複合ポリマー同士も縮合し、層と層と
の間が強固に結合する。
【０１０６】
　更に、シランカップリング剤の有機反応性基や、加水分解によって生じた水酸基が、生
分解性フィルム、または、生分解性フィルム上の無機酸化物の蒸着膜の表面の水酸基等と
結合するため、生分解性フィルム、または前記無機酸化物の蒸着膜表面と、塗布膜との接
着性も良好なものとなる。このように、本発明においては、無機酸化物の蒸着膜とガスバ
リア性塗布膜とが、例えば、加水分解・共縮合反応による化学結合、水素結合、あるいは
、配位結合などを形成するため、無機酸化物の蒸着膜とガスバリア性塗布膜との密着性が
向上し、その２層の相乗効果により、より良好なガスバリア性の効果を発揮し得る。
【０１０７】
　なお、本発明では、添加される水の量をアルコキシド類１モルに対して０．８～２モル
、好ましくは１．０～１．７モルに調節した場合には、上記直鎖状のポリマーが形成され
る。このような直鎖状ポリマーは結晶性を有し、非晶質部分の中に多数の微小の結晶が埋
包された構造をとる。このような結晶構造は、結晶性有機ポリマー（例えば、塩化ビニリ
デンやポリビニルアルコール）と同様であり、さらに極性基（ＯＨ基）が部分的に分子内
に存在し、分子の凝集エネルギーが高く分子鎖剛性も高いため、特にガスバリア性（Ｏ2

、Ｎ2、Ｈ2Ｏ、ＣＯ2、その他等の透過を遮断、阻止する）に優れる。
【０１０８】
　上記の本発明のガスバリア性組成物を塗布する方法としては、例えば、グラビアロール
コーターなどのロールコート、スプレーコート、スピンコート、デイツピング、刷毛、バ
ーコード、アプリケータ等の塗布手段により、１回あるいは複数回の塗布で、乾燥膜厚が
、０．０１～３０μｍ、好ましくは、０．１～１０μｍ位の塗布膜を形成することができ
、更に、通常の環境下、５０～３００℃、好ましくは、７０～２００℃の温度で、０．０
０５～６０分間、好ましくは、０．０１～１０分間、加熱・乾操することにより、縮合が
行われ、本発明のガスバリア性塗布膜を形成することができる。
【０１０９】
　（ｉｉ－３）プラズマ処理
　本発明では、上記ガスバリア性塗布膜に対し、前記表面処理の中でプラズマ処理を行う
ことが好ましく、これによって印刷適性を向上させることができる。
【０１１０】
　ガスバリア性塗布膜に対するプラズマ処理としては、プラズマガスとして、酸素ガス、
窒素ガス、アルゴンガス、ヘリウムガス等の無機ガスを使用することができ、特に、酸素
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ガス、または、酸素ガスとアルゴンガスとの混合ガスのように、酸素ガスを含む無機ガス
をプラズマガスとして使用してプラズマ処理を行なうことが好ましい。また、より低い電
圧でプラズマ処理を行なうことが可能であり、これにより、ガスバリア性塗布膜の表面の
変色等もなく、また、そのガスバリア性塗布膜の表面に、例えば、化学反応等によりＯＨ
基等を導入することができ、更に、ガスバリア性塗布膜中に存在するＳｉ－Ｃ結合等をＳ
ｉＯ2化することを可能とする。更に、上記プラズマ処理により、ガスバリア性組成物に
よるガスバリア性塗布膜の架橋密度等を高め、その湿度依存性等を改良し、酸素ガスに対
するガスバリア性は勿論のこと、水蒸気に対するバリア性も向上し、相対的に、酸素ガス
、水蒸気等に対する高いガスバリア性を安定して維持することを可能とし、更にまた、ガ
スバリア性塗布膜の面に、真空中で、酸素ガスを含む無機ガスからなるプラズマガスを使
用してプラズマ処理を施してプラズマ処理層を形成することにより、該プラズマ処理層に
、例えば、感熱接着剤層、アンカーコート層、ヒートシール性樹脂層、その他等の基材を
積層する場合、その密接着性等を向上させ、その積層強度等を著しく高めることを可能と
するものである。
【０１１１】
　具体的には、酸素ガスとアルゴンガスとの混合ガスを使用することが望ましく、そして
、その酸素ガスとアルゴンガスとの混合ガスのガス圧としては、１×１０-1～１０－１０
Ｔｏｒｒ位、より好ましくは、１×１０-2～１×１０-8Ｔｏｒｒ位が望ましく、また、酸
素ガスとアルゴンガスとの比率としては、分圧比で酸素ガス：アルゴンガス＝１００：０
～３０：７０位、より好ましくは、９０：１０～７０：３０位が望ましく、更に、そのプ
ラズマ出力としては、１００～２５００Ｗ位、より好ましくは、５００～１５００Ｗ位が
望ましく、更にまた、その処理速度としては、１００～６００ｍ／ｍｉｎ位、より好まし
くは、２００～５００ｍ／ｍｉｎ位が望ましい。上記の酸素ガスとアルゴンガスとの分圧
比において、アルゴンガス分圧が高くなると、プラズマで活性化される酸素分子が少なく
なり、アルゴンガスが還元性ガスとして働き、水酸基の導入が阻害されることから好まし
くないものである。また、上記のプラズマ出力が、１００Ｗ未満、更には、５００Ｗ未満
の場合には、酸素ガスの活性化が低下し、高活性の酸素原子が生成しにくいことから好ま
しくなく、また、１５００Ｗを越えると、更には、２５００Ｗを越えると、プラズマ出力
が高すぎるので、ガスバリア性塗布膜等の劣化により、そのものの物性が低下するという
問題を引き起こすことから好ましくないものである。
【０１１２】
　更に、上記の処理速度が、１００ｍ／ｍｉｎ未満、更には、２５０ｍ／ｍｉｎ未満であ
ると、酸素プラズマ量が少なく、また、６００ｍ／ｍｉｎを越えると、更には、５００ｍ
／ｍｉｎを越えると、ガスバリア性塗布膜の酸化が急速に進み、透明性は高くなるが、バ
リア性が低下して好ましくないものである。
【０１１３】
　本発明において、プラズマ処理において、プラズマを発生させる方法としては、直流グ
ロ－放電、高周波（Ａｕｄｉｏ Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙ：ＡＦ、Ｒａｄｉｏ Ｆｒｅｑｕｅｎ
ｃｙ：ＲＦ）放電、マイクロ波放電等の３通りの装置を利用して行うことができる。本発
明においては、３．５６ＭＨｚの高周波（ＡＦ）放電装置を利用して行うことができる。
【０１１４】
　（３）感熱接着剤層
　胴巻きラベルを構成する感熱接着剤層としては、常温で固体のもの（ホットメルト接着
剤）と、液状のもの（ディレードタック接着剤）とがある。ホットメルト接着剤は、塗布
時に高温にして溶融させる必要がある上、高粘度である。これに対し、ディレードタック
接着剤は、塗布時に高温にする必要はなく、また、低粘度である。
【０１１５】
　（ｉ）ホットメルト接着剤
　本発明で使用しうるホットメルト接着剤としては、熱可塑性樹脂成分からなるベースポ
リマーと、接着付与剤と、ワックス類等の添加剤から構成されるものが例示できる。
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【０１１６】
　本発明における接着剤層がホットメルト型接着剤に用いられるポリマーとしての役割は
ホットメルトの柔軟性を向上させ、凝集力を付与することであり、熱可塑性ポリマーが一
般的に用いられる。ポリマーを含まないホットメルトは剛性が高くなり、固くて脆くなっ
てしまう。代表的なポリマーとしては、ポリエチレン（ＰＥ）、エチレン－酢酸ビニル共
重合体、エチレン－メタクリル酸エステル共重合体、エチレン－アクリル酸エステル共重
合体、エチレン－メタクリル酸共重合体、エチレン－アクリル酸エステル共重合体、スチ
レン－ブタジエン－スチレンブロックポリマー（ＳＢＳ）、スチレン－エチレン・ブチレ
ン－スチレンブロックポリマー（ＳＥＢＳ）、スチレン－エチレン－・ロピレン－スチレ
ンブロックポリマー（ＳＥＰＳ）、スチレン－イソプレン－スチレンブロックポリマー（
ＳＩＳ）、アタクチックポリプロピレン樹脂（ＡＰＰ）、ポリアミド樹脂、ポリエステル
樹脂などとそれらの誘導体があげられる。
【０１１７】
　本発明における接着剤層がホットメルト型接着剤からなる胴巻きラベルに用いられる接
着剤成分のワックスとしての役割はホットメルトの溶融粘度を低下させて作業性を良好に
し、ブロッキング防止、オープンタイムの調節、耐熱性向上などがある。ホットメルトに
ワックスを用いないと粘度が高く作業性が悪くなり、塗布時の糸引きが起こることが考え
られる。代表的なワックスとしては、カルナバワックス、キャンデリアワックス、モンタ
ンワックス、ポリエチレンワックス、パラフィンワックス、マイクロクリスタリンワック
ス、フィッシャートロプシュワックス、ポリプロピレンワックス、これらを酸化したワッ
クス、エチレン－アクリル酸共重合体ワックス及びエチレン－メタクリル酸共重合体ワッ
クスなどがあげられる。
【０１１８】
　本発明におけるホットメルト型接着剤に用いられる接着剤成分のタッキファイヤーとし
ての役割は接着力の向上、ホットメルトの濡れや作業性を良好にすることである。ホット
メルトにタッキファイヤーを用いないと接着力が低下することが考えられる。代表的なタ
ッキファイヤーとして、ロジン、ロジン誘導体（水素化ロジン、不均化ロジン、重合ロジ
ン、ロジンエステル（アルコール、グリセリン、ペンタエリスリトールなどのエステル化
ロジンなど））、テルペン樹脂（α－ピネン、β－ピネン）、テルペンフェノール樹脂、
芳香族変性テルペン樹脂、水素化テルペン樹脂、脂肪族系石油樹脂、芳香族系石油樹脂、
共重合系石油樹脂、脂環族石油樹脂、クマロン－インデン樹脂、スチレン系樹脂、フェノ
ール樹脂などがあげられる。
【０１１９】
　上記ポリマー、タッキファイヤー、ワックスを１種類あるいは２種類以上使用しても差
し支えない。また、ポリマー、タッキファイヤー、ワックスの他にブロッキング防止のた
めにシリコーンなどを入れても構わない。本発明において熱劣化、熱分解を防ぐために、
高分子量ヒンダード多価フェノール、トリアジン誘導体、高分子量ヒンダード・フェノー
ル、ジアルキル・フェノール・スルフィド、２，２’－メチレン－ビス－（４－メチル－
６－第三－ブチルフェノール、４，４’－メチレン－ビス－（２，６－ジ－第三－ブチル
フェノール、２，６－ジ－第三－ブチル－ｐ－クレゾール、２，２’－メチレン－ビス－
（４－メチル－６－第三－ブチルフェノール）、２，５－ジ－第三－ブチルヒドロキノン
、２，２，４－トリメチル－１，２－ジヒドロキノリン、２，２，４－トリメチル－１，
２－ジヒドロキノリンの重合物、６－エトキシ－２，２，４－トリメチル－１，２－ジヒ
ドロキノリン、ジブチル・ジチオカルバミン酸ニッケル、１－オキシ－３－メチル－４－
イソプロピルベンゼン、４，４’－ブチリデンビス－（３－メチル－６－第三－ブチルフ
ェノール、２－メルカプトベンゾイミダゾールなどの酸化防止剤を添加しても差し支えな
い。
【０１２０】
　ホットメルトの塗工方法としてはダイレクトロールやグラビアロールなどを用いたロー
ルコーター方式やエクストルージョンコーター方式やスリットオリフィスコーター方式な
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どがあるがどのような塗工方法でも差し支えなく、溶剤に溶解し塗工した後溶剤を取り除
いても構わない。
【０１２１】
　本発明で使用するホットメルト型接着剤の好ましいオープンタイムは０．０１秒以上１
０分以下で、好ましくは０．０５秒以上１分以下で、さらに好ましくは０．１秒以上１０
秒以下である。ホットメルト型接着剤のオープンタイムが０．０１秒未満であるとラベリ
ングマシンで貼付する際被着体に付かない。また、１０分以上であるとホットメルトを塗
工した時すぐに巻き取るためブロッキングを起こしたり、ラベルを被着体に貼付する際に
ラベルをカッティングする刃にホットメルトが付いたりしてカッティング性が悪くなる。
本発明におけるホットメルト型接着剤の好ましい塗工温度は、１００℃～２００℃であり
、そのために１４０℃のホットメルトの粘度が１０ｃｐｓ～１，０００，０００ｃｐｓで
あること好ましい。１４０℃の粘度が１０ｃｐｓ未満であると塗工時、膜厚が安定しなか
ったり、胴巻きラベルを被着体に接着するときすぐに剥がれてしまうなどの問題がある。
また、１４０℃のホットメルト型接着剤の粘度が１，０００，０００ｃｐｓを超えると塗
工出来なかったり、ラベルに貼り付かなかったりする。
【０１２２】
　本発明で使用するホットメルト型接着剤の軟化点は５０℃～１２０℃であること、さら
に好ましくは６０℃～１００℃である。ホットメルト型接着剤の軟化点が５０℃未満であ
ると保存時にブロッキングする場合がある。また、軟化点が１２０℃を超えると胴巻きラ
ベルを被着体に接着する時接着せず剥がれてしまったりすることがある。
【０１２３】
　ホットメルト型接着剤の塗工量は、７～１５ｇ／ｍ2である。ラベル基材への塗工量が
７ｇ／ｍ2未満であるとガラス瓶やプラスチックボトル等に接着しなかったり、接着して
も耐水性や耐結露性がなかったりする。一方、１５ｇ／ｍ2超えると経済的でない。
【０１２４】
　(ｉｉ)ディレードタック接着剤
　本発明で使用しうるディレードタック型接着剤としては、熱可塑性樹脂成分からなるベ
ースポリマーと、接着付与剤と、固体可塑剤から形成るものが、好適に用いられる。
【０１２５】
　前記感熱接着剤の熱可塑性樹脂としては、接着剤のベースとなるものであり、可塑剤と
の相溶性があり、これにより使用時の凝集力が得られる。例えば、（メタ）アクリル酸エ
ステルの単独又は共重合体、スチレン－（メタ）アクリル酸エステル共重合体、酢酸ビニ
ル－（メタ）アクリル酸エステル共重合体、エチレン－（メタ）アクリル酸エステル共重
合体、エチレン－（メタ）アクリル酸共重合体、（メタ）アクリル酸エステル－（メタ）
アクリル酸共重合体、スチレン－アクリロニトリル－（メタ）アクリル酸エステル共重合
体、スチレン－（メタ）アクリル酸エステル－（メタ）アクリル酸共重合体、スチレン－
アクリロニトリル－（メタ）アクリル酸エステル－（メタ）アクリル酸共重合体、エチレ
ン－酢酸ビニル－（メタ）アクリル酸エステル共重合体、ビニルピロリドン－（メタ）ア
クリル酸エステル共重合体、スチレン－ブタジエン－（メタ）アクリル酸共重合体などの
（メタ）アクリル酸又はそのエステルを単量体として含むアクリル系重合体；酢酸ビニル
樹脂、エチレン－酢酸ビニル共重合体などの酢酸ビニルを単量体として含む酢酸ビニル系
重合体；スチレン－ブタジエン共重合体、イソブチレン樹脂、イソブチレン－イソプレン
共重合体、ブタジエン樹脂、スチレン－イソプレン共重合体、アクリロニトリル－ブタジ
エン共重合体などの合成ゴム；天然ゴム；エチレン－塩化ビニル共重合体、塩化ビニル－
塩化ビニリデン共重合体、ビニルビロリドン－スチレン共重合体、塩素化プロピレン樹脂
、ウレタン樹脂、エチルセルロースなどが挙げられる。これらの熱可塑性樹脂は単独で用
いてもよく、２種以上併用してもよい。
【０１２６】
　好ましい熱可塑性樹脂には、アクリル系重合体［例えば、（メタ）アクリル酸エステル
を単量体として含むアクリル系共重合体］、酢酸ビニル系重合体、合成ゴム、天然ゴムな
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どが含まれる。前記アクリル系重合体の中でも、特に、アクリル酸エステル－メタクリル
酸エステル共重合体（例えば、アクリル酸Ｃ2-10アルキルエステル－メタクリル酸Ｃ1-4
アルキルエステル共重合体）、アクリル酸エステル－メタクリル酸エステル－（メタ）ア
クリル酸共重合体（例えば、アクリル酸Ｃ2-10アルキルエステル－メタクリル酸Ｃ1-4ア
ルキルエステル－（メタ）アクリル酸共重合体）、アクリル酸エステル－スチレン－（メ
タ）アクリル酸共重合体（例えば、アクリル酸Ｃ2-10アルキルエステル－スチレン－（メ
タ）アクリル酸共重合体）等のアクリル酸エステル（例えば、アクリル酸Ｃ2-10アルキル
エステル）とメタクリル酸エステル（例えば、メタクリル酸Ｃ1-4アルキルエステル）又
はスチレンとをコモノマーとして含むアクリル系共重合体などが好ましい。
【０１２７】
　エチレン－酢酸ビニル共重合体樹脂は、ラベル付き容器を流通する場合にラベルが剥離
しない程度の接着強度を有し、かつ使用後にラベルを容器から手で簡単に剥がすことので
きる程度の易剥離性を有する点で好ましい。特に、エチレン－酢酸ビニル共重合体樹脂は
、酢酸ビニル成分を２５ｍｏｌ％以上、３５ｍｏｌ％以下の範囲で含有し、メルトインデ
ックス、５以上、２００以下の範囲にあることがより好ましい。上記範囲であれば容器と
ラベルとの接着強度、及び、ラベル同士の接着強度を０．５～１２Ｎ／１５ｍｍ以下の範
囲に維持することが可能であり、かつ使用後にラベルを容器から手で簡単に剥がすことの
できる程度の易剥離性を確保することができる。
【０１２８】
　熱可塑性樹脂のガラス転移温度（Ｔｇ）は、接着シートとした時の接着性を損なわない
範囲で適宜選択でき、通常、－１０～７０℃程度である。前記ガラス転移温度が－１０℃
未満の場合には耐ブロッキング性が低下しやすい。また、前記ガラス転移温度が高すぎる
と、接着性が低下しやすくなる。
【０１２９】
　上記感熱接着剤の固形可塑剤としては、常温では固体であるが、加熱により溶融して前
記熱可塑性樹脂を可塑化可能な広範囲の物質を使用できる。固体可塑剤の融点は、例えば
５５～１２０℃（例えば５５～１００℃）程度、好ましくは７０～１２０℃（例えば７０
～１００℃）程度である。固体可塑剤の融点が５５℃未満では、耐ブロッキング性が低下
しやすく、１２０℃を超えると加熱により容易には溶融しにくくなる。また、特に、融点
が７０℃以上の固体可塑剤を用いると、温度がある程度高くても溶融して接着性を発現さ
せることがないので、接着剤塗布後の乾燥温度を高くでき、短時間で乾燥できる。そのた
め、高速印刷（例えば１００～１５０ｍ／分程度）に対応でき、胴巻きラベルの生産性を
著しく高めることができる。これに対し、融点の低い固体可塑剤を用いると、接着剤塗布
工程における乾燥を低温で行わなければならないため、塗布工程が律速となって胴巻きラ
ベルの生産性が低下しやすい。
【０１３０】
　このような固体可塑剤として、フタル酸ジヘキシル、フタル酸ジイソヘキシル、フタル
酸ジシクロヘキシル、フタル酸ジヒドロアビエチル、フタル酸ジナフチル等のフタル酸エ
ステル類；イソフタル酸ジメチル、イソフタル酸ジベンジル、イソフタル酸ジジシクロヘ
キシル等のイソフタル酸エステル類；テレフタル酸ジメチル、テレフタル酸ジベンジル、
テレフタル酸ジジシクロヘキシル等のテレフタル酸エステル類；リン酸トリフェニル、リ
ン酸トリ（ｐ－ｔ－ブチルフェニル）などの前記以外のリン化合物；安息香酸スクロース
、二安息香酸エチレングリコール、三安息香酸トリメチロールエタン、三安息香酸グリセ
リド、四安息香酸ペンタエリスロット、八酢酸スクロース、クエン酸トリシクロヘキシル
、Ｎ－シクロヘキシル－ｐ－トルエンスルホンアミド、尿素誘導体、塩化パラフィン等が
挙げられる。この中でも融点が５０～１００℃程度のものが好ましく使用できる。
【０１３１】
　ディレードタック接着剤における固体可塑剤の含有量は、熱可塑性樹脂１００質量部に
対して、例えば３０～１０００質量部、好ましくは１００～１０００質量部、さらに好ま
しくは１５０～９００質量部、特に２００～８００程度である。固体可塑剤の含有量が３
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０質量部より少ないと、加熱時に十分な接着性が発現しない場合が生じ、また、１０００
質量部よリ多いと、凝集力が低下し十分な接着強度が発現しないことがある。
【０１３２】
　上記感熱接着剤の接着付与剤としては、接着剤の接着性能を向上させる作用がある。例
えばテルペン樹脂、脂肪族系石油樹脂、芳香族系石油樹脂、クマロン－インデン樹脂、ス
チレン系樹脂、フェノール樹脂、テルペン－フェノール樹脂、ロジン誘導体（ロジン、重
合ロジン、水添ロジンおよびそれらのグリセリン、ペンタエリスリトール等とのエステル
、樹脂酸ダイマー等）が挙げられる。
【０１３３】
　上記固形可塑剤、熱可塑性樹脂および接着性付与剤は、熱可塑性樹脂の粒子（固体粒子
または液滴）が水中に乳化分散されているエマルション、または、熱可塑性樹脂が有機溶
剤に溶解または分散して、単独あるいは２種類以上の混合物で使用することができる。ま
た、必要に応じて分散剤や消泡剤、増粘剤等を使用することもできる。
【０１３４】
　ディレードタック接着剤中の接着付与剤の含有量は特に限定されるものではないが、熱
可塑性樹脂と前記固体可塑剤との組合せに応じて適宜選択でき、通常、熱可塑性樹脂１０
０質量部に対して１０～６００質量部程度であり、２０～５００質量部程度が好ましい。
【０１３５】
　前記ディレードタック接着剤には、その特性を損なわない範囲で慣用の添加剤、例えば
、成膜助剤、消泡剤、塗布性改良剤、増粘剤、滑剤、安定剤（酸化防止剤、紫外線吸収剤
、熱安定剤等）、帯電防止剤、ブロッキング防止剤（無機粒子、有機粒子等）を添加して
もよい。
【０１３６】
　前記成膜助剤としては、例えば、エチレングリコールｎ－ブチルエーテル、ジエチレン
グリコールｎ－ブチルエーテル、プロピレングリコールｎ－ブチルエーテル、エチレング
リコールフェニルエーテル、プロピレングリコールフェニルエーテル、エチレングリコー
ルモノ－２－エチルヘキシルエーテル、ジプロピレングリコールメチルエーテルアセテー
ト、プロピレングリコールジアセテート、２，２，４－トリメチル－１，３－ペンタンジ
オールモノイソブチレート、２，２，４－トリメチル－１，３－ペンタンジオールジイソ
ブチレートなどのグリコールエーテル類及びグリコールエステル類；フタル酸ジブチル、
フタル酸ジオクチル、セバシン酸ジオクチルなどの可塑剤；ベンジルアルコール、トルエ
ン、アセトン、メタノール、エタノール、プロパノール、イソプロピルアルコール、ブタ
ノール、ヘキサン、シクロヘキサンなどの有機溶剤などが挙げられる。このような成膜助
剤を接着剤中に添加すると、接着剤塗工工程において、より短時間の乾燥で均質な接着剤
層を形成でき、生産効率の一層の効率化を図ることができる。前記成膜助剤の添加量は、
例えば、熱可塑性樹脂１００質量部に対して、１～５０質量部、好ましくは２～３０質量
部程度である。
【０１３７】
　上述のような熱可塑性樹脂成分からなるベースポリマーと、接着付与剤と、固形可塑剤
とを溶媒に分散させてなるディレードタック型接着剤は、エマルジョンの状態でグラビア
コート法、ロールコート法、リバースロールコート法、リップコート法、ナイフコート法
等のような通常の感熱接着剤を塗布するための手段を用いて、基材フィルムの印刷層を形
成している方の面の全面にまたは部分的に塗布して感熱接着剤層を形成させ、例えば、４
０～６０℃の温度で乾燥することにより、容器用ラベルが得られる。
【０１３８】
　ディレードタック型接着剤層は、接着層に接着性が生じている間に生分解性ラベルの全
面、または、部分的（一個所のみ、若しくは、散点状や、線状、格子状に形成してもよい
。）にコーティングすることができる。
【０１３９】
　部分的にコーティングする場合、それぞれ必要な接着強度を得るために、第一接着部と
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、第二接着部の塗り幅としては、３ｍｍ～２５ｍｍであることが好ましい。
【０１４０】
　ディレードタック型接着剤の塗布量は、１．５～１５ｇ／ｍ2程度が好ましく、３～８
ｇ／ｍ2程度がより好ましい。塗布量が１．５ｇ／ｍ2以下の場合、充分な接着強度が得ら
れないため、好ましくない。また、塗布量が１５ｇ／ｍ2以上の場合、充分な接着強度が
得られるが、乾燥速度が遅くなるため、生産性が悪く、また、ラベルを容器から剥がして
分別する際、ラベルを剥がしにくく、容器の糊残りを生じやすいため、好ましくない。ま
た、該接着剤を重ねて塗布する場合もあり、生産性が下がるため、好ましくない。
【０１４１】
　なお、ディレードタック型接着剤は市販品を使用することもでき、例えばエチレン－酢
酸ビニル共重合体樹脂を主成分とする感熱接着剤としては、中央理化工業株式会社製「リ
カボンド」、ダイセル化学工業株式会社製「エコブリッド」、大日本インキ化学工業株式
会社製「ディックシールＤＬＡ」等を好適に使用することができる。
【０１４２】
　本発明で使用する感熱接着剤は、上記したようにラベル－ラベル間の接着強度が０．５
～１２Ｎ／１５ｍｍであることが好ましい。使用後にラベル－ラベル間の剥離が容易だか
らであり、容器の接着剤を残存させることが少ない。また、前記感熱接着剤層は、容器と
ラベルとの接着強度も０．５～１２Ｎ／１５ｍｍであることが好ましい。使用後にラベル
を容器から手で簡単に剥がし取ることができ、容器とラベルとの分別が容易だからである
。
【０１４３】
　また、本発明では、当該ラベルを貼り付けたラベル付き容器を水中に一日浸漬後、水か
ら取り出し、容器からラベルの接着強度、及び、当該ラベルの両端部を重ね合わされたラ
ベルの端部同士の接着強度が、０．５～１２Ｎ／１５ｍｍであることが好ましい。接着強
度が上記範囲であれば、水中に浸してもしわが寄ったりラベルの位置ずれやラベルの脱落
を生じることがなく、かつ、容器からラベルを剥がす際、容易に手で剥がすことができる
からである。浸水後の接着強度が、０．５Ｎ／１５ｍｍ以下の場合、冷蔵庫に保存したり
、露店や、クーラーボックス等で水に入れて冷やす際、しわが寄ったり、ラベルの位置ず
れ、更には、ラベルの脱落を生じる場合がある。一方、浸水後の接着強度が、１５Ｎ／１
５ｍｍ以上の場合には、容器からラベルを剥がす際、容易に手で剥がすことができなくな
り、分別回収性に劣る場合がある。
【０１４４】
　（４）デザイン印刷層
　本発明の胴巻きラベルは、基材フィルムのラベル内側に印刷層が積層されていてもよい
。印刷層は、胴巻きラベルの全長に亘って形成されていてもよく、感熱接着剤層にはデザ
イン印刷層を設けなくてもよい。また、デザイン印刷層は、基材フィルムの外側に印刷さ
れていてもよい。デザイン印刷層の厚みは、例えば１～８μｍ、好ましくは２～５μｍ程
度である。なお、基材フィルムの外側にデザイン印刷層を形成する場合には、形成したデ
ザイン印刷層を保護するために、後記するように、透明ニス等によって形成されるオーバ
ーコート層を設けておくのが望ましい。
【０１４５】
　印刷方法に限定はなく、例えばグラビア印刷で印刷層を形成することができる。印刷層
としては、樹脂と溶媒から通常のインキビヒクルの１種ないし２種以上を調製し、これに
、必要ならば、可塑剤、安定剤、酸化防止剤、光安定剤、紫外線吸収剤、硬化剤、架橋剤
、滑剤、帯電防止剤、充填剤、その他等の助剤の１種ないし２種以上を任意に添加し、更
に、染料・顔料等の着色剤を添加し、溶媒、希釈剤等で充分に混練してインキ組成物を調
整して得たインキ組成物を使用することができる。
【０１４６】
　このようなインキビヒクルとしては、基材フィルムと接着性があり、必要な耐性を有し
ている一般的に用いられているインキが使用でき、中でも、耐熱性に富むインキからなる
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ことが好ましい。例えば、ウレタン樹脂系インキ組成物、アクリル樹脂系インキ組成物、
または塩素化ポリプロピレン系インキ組成物からなるインキを使用することが望ましい。
その他、インク用バインダーがコーンスターチ変性物などの天然物を原料とする変性樹脂
、脂肪族ポリエステル樹脂などからなる場合には、印刷インキ付きラベル全体が使用後に
廃棄しても自然分解することができるため好ましい。なお、インクビヒクルは、版から被
印刷物に着色剤を運び、被膜として固着させる働きをする。
【０１４７】
　また、溶剤によってインキの乾燥性が異なる。印刷インキに使用される主な溶剤は、ト
ルエン、ＭＥＫ、酢酸エチル、ＩＰＡであり、速く乾燥させるために沸点の低い溶剤を用
いるが、乾燥が速すぎると印刷物がかすれたり、うまく印刷できない場合があり、沸点の
高い溶剤を適宜混合することができる。これによって、細かい文字もきれいに印刷できる
ようになる。着色剤には、溶剤に溶ける染料と、溶剤には溶けない顔料とがあり、グラビ
アインキでは顔料を使用する。顔料は無機顔料と有機顔料に分けられ、無機顔料としては
酸化チタン（白色）、カーボンブラック（黒色）、アルミ粉末（金銀色）などがあり、有
機顔料としてはアゾ系のものを好適に使用することができる。
【０１４８】
　上記は、グラビア印刷で説明したが、凸版印刷、スクリーン印刷、転写印刷、フレキソ
印刷、その他等の印刷方式であってもよい。また、印刷は、裏印刷でも、表印刷でもよい
。
【０１４９】
　（５）プライマー層
　本発明において、本発明に係る胴巻きラベルを構成する前記の基材フィルムには、少な
くともラベルの始端部側の表面にプライマー層を予め形成することが好ましい。
【０１５０】
　ラベルの始端部側の表面に予め、プライマー層を形成することによって、ラベル－ラベ
ル間の重ね合わせ部の接着強度を向上させることができるという利点を奏する。具体的に
、ラベル表面に、予め、プライマー層を形成することができる。
【０１５１】
　プライマー層としては、例えば、塩素化ポリプロピレン系、エチル－酢酸ビニル系、ス
チレン－マレイン酸系、イソシアネート系、ポリオレフィン系、有機チタネート系、ポリ
エチレンイミン系、ポリブタジエン系、ポリエステル系、アクリル系などの非硬化型また
は、硬化型のプライマーコート剤が挙げられる。
【０１５２】
　上記プライマー組成物は、ロールコート、グラビアコート、ナイフコート、デップコー
ト、スプレイコート、その他のコーティング法などによりコーティングし、該コーティン
グ膜を乾燥させて溶媒や希釈剤を除去し、更に必要に応じてエージング処理などを行って
プライマー層とすることができる。
【０１５３】
　(６)外層
　本発明の胴巻きラベルは、前記基材フィルムの表面側に更に外層を設けてもよい。この
ような外層としては、胴巻きラベルの用途や意匠性などによって適宜選択することができ
、ラベル表面の滑り性を付与する場合にはＯＰニスを、ラベルを触ったときの触感を付与
する場合にはスエードインキによる印刷層を、マット感を付与する場合にはマットＯＰな
どを使用することが好ましい。なお、外層が印刷層であってもよく、外層が印刷層と他の
層などの、２以上の層からなる積層であってもよい。なお、このような外層として、ポリ
乳酸を使用すれば、生分解性がより向上する。
【０１５４】
　外層の厚さは、外層の形成方法などによって相違するが、例えば外層用フィルムを貼付
する場合には、厚さ６～１００μｍ、好ましくは９～５０μｍである。
【０１５５】



(28) JP 2009-69301 A 2009.4.2

10

20

30

40

50

　（７）内層
　本発明の胴巻きラベルは、前記基材フィルムに内層を設けてもよい。内層を配設するこ
とで、例えば蒸着膜の保護層とすることができる。このような内層としては、ポリ乳酸を
使用することができ、これによって生分解性が向上する。
【０１５６】
　内層の厚さは、内層の形成方法などによって相違するが、例えば内層用フィルムを貼付
する場合には、厚さ６～１００μｍ、好ましくは９～５０μｍである。
【０１５７】
　（８）胴巻きラベル
　本発明の胴巻きラベルは、生分解性フィルムにガスバリア層を設けたガスバリア性フィ
ルムからなる基材フィルムと、前記基材フィルムのラベル両端に設けられた感熱接着剤層
とからなる。ラベル両端に設けられた感熱接着剤層によって、容器に直接ラベルを添付す
ることができるため、容器にラベルを添付する際に、予め筒状に成形する必要はない。ま
た、特定のガスバリア層を形成することで高機能のガスバリア性能を確保しうるため、基
材フィルム厚に対する生分解性フィルム厚を薄層とすることができ、このため優れた生分
解性を確保することができる。このため、容器に直接添付する生分解性胴巻きラベルであ
る。
【０１５８】
　また、基材フィルムは生分解性フィルムであるが、該生分解性フィルムが熱収縮性を有
する場合には、本発明の胴巻きラベルをシュリンクラベルとして使用することができる。
上記したように、生分解性フィルムが延伸されたものである場合に、たとえば縦一軸延伸
フィルムの場合には、収縮方向は、フィルム流れ方向であるため、流れ方向に対する熱収
縮率が５～８５％であり、横一軸延伸フィルムの場合はフィルム幅方向に収縮するため、
フィルム幅方向に対する熱収縮率が５～８５％となる。二軸延伸フィルムの場合には、例
えば、縦方向に熱収縮率が５～８５％、横方向に熱収縮率が５～８５％の範囲に調製しう
る。この基材フィルムに無機酸化物の蒸着層を形成し、および前記ガスバリア性塗布膜を
積層した場合でも、これらは生分解性フィルム厚に対して薄層であるから、得られる胴巻
きラベルは、生分解性フィルムの熱収縮率に対応したシュリンク特性を発揮しうる。従っ
て、本発明の胴巻きラベルは、胴巻きシュリンクラベル、生分解性胴巻きシュリンクラベ
ルとなりうる。
【０１５９】
　しかも、前記感熱接着剤が水道水に対する上記耐水性を有する場合には、冷蔵を要する
液体用の容器に好適に使用することができる。この点で、冷蔵用胴巻きラベルとなりうる
。
【０１６０】
　（９）胴巻きラベルの製造方法
　本発明の胴巻きラベルが、図２に示すように、基材フィルムのラベル内側にデザイン印
刷層を有する場合には、予め基材フィルムにデザイン印刷層を形成し、次いで添付部に感
熱接着剤層を形成することが簡便である。なお、胴巻きラベルが外層を有する場合には、
上記基材フィルムにデザイン印刷層を形成した後に反転させて、例えばＯＰニスなどによ
る印刷を行うことで形成することができる。
【０１６１】
　本発明の胴巻きラベルにおいて、感熱接着剤層を形成するには、ダイレクトロールやグ
ラビアロールなどを用いたロールコーター方式やエクストルージョンコーター方式やスリ
ットオリフィスコーター方式などがあり、本発明ではどのような塗工方法でも差し支えな
く、溶剤に溶解し塗工した後溶剤を取り除いても構わない。例えば、予め基材フィルムに
デザイン印刷層や外層を形成した積層フィルムに接着剤コーターや接着剤アプリケーター
を用いて感熱接着剤を塗工する方法を採用することができる。なお、本発明において感熱
接着剤層の形成は、胴巻きラベルを容器に添付する際に、感熱接着剤のない胴巻きラベル
原反ロールを所定サイズに切断した後に、該胴巻きラベルに感熱接着剤層を形成し、つい
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で容器に添付するものであってもよい。これによれば、感熱接着剤層を活性化するための
温風の加熱装置を設けることなく活性化した感熱接着剤層を有する胴巻きラベルを調製す
ることができ、これをただちに容器に添付すれば、効率的に胴巻きラベル付き容器を製造
することができる。
【０１６２】
　本発明の胴巻きラベルには、開封用ミシン目が上端部から下端部まで刻設されてもよい
。更に、ラベル開封用の摘み片（切離開始部）を起点として、２条の縦ミシン目を設けて
もよく、該ミシン目によりラベルを容易に破断することが可能である。該ミシン目は、２
条に限らず、１条、あるいは、３条以上の複数条を設けることも可能である。なお、ミシ
ン目は、例えば、レーザー光を用いて包材の厚さ方向に所定深さまで切り込みをいれて形
成させる方法周囲に切断部と非切断部とが繰り返し形成された円板状の刃物を押し当てて
形成させる方法等により施すことができる。なお、該ミシン目は、ラベルを製造する工程
で、適宜の段階で施すことができ、これにより使用後に容器に添付したラベルを手で剥が
す場合には、開封用ミシン目によりラベルを容易に剥離することができる。
【０１６３】
　（１０）容器
　本発明の胴巻きラベルを添付しうる容器としては特に制限はなく、上記感熱接着剤によ
って接着しうる樹脂であればよい。従って、本発明の胴巻きラベルが適用される被着体と
しては、ガラス容器；ＰＥＴなどの合成樹脂性容器；セラミック容器などの無機物容器；
アルミや鉄、ＳＵＳなどの金属製容器；ガラス、合成樹脂、セラミック、金属、紙などを
含む複合材からなる容器がある。一方、容器が生分解性を有する場合には、使用後に土中
で分解することもでき、焼却処理を不要とすることができ、好適である。また、こうよう
な生分解性の容器はガスバリア性に劣るが、本発明のガスバリア性に優れる胴巻きラベル
を被覆することで、容器にガスバリア性を付与することができる。
【０１６４】
　このような生分解性の容器としては、上記生分解性フィルムの項で記載した、ポリε－
カプロラクトン、ポリブチレンサクシネート・ポリエチレンサクシネート、ポリ－Ｌ－ラ
クチド（ポリ－Ｌ－乳酸）などの脂肪族ポリエステル、セルロース、キトサン、リグニン
、澱粉、水分、グラフト澱粉等の天然物、３－ヒドロキシブチレート－３－ヒドロキシバ
レレート共重合体、プルラン、バクテリアセルロース等のように、微生物産生系高分子な
どを原料とする容器を好適に使用することができる。
【０１６５】
　前記のポリ乳酸としては、トウモロコシなどからつくられるデンプンや糖類を発酵させ
て得られる乳酸を重合して製造することができる。なお、ポリ乳酸には、本発明の趣旨を
逸脱しない範囲で、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などの他のヒド
ロキシカルボン酸単位を共重合成分として含んでいてもよい。更に、鎖延長剤残基や、必
要に応じて、熱安定剤、光安定剤、光吸収剤、滑剤、可塑剤、無機充填材、着色剤、顔料
等を添加するものであってもよい。乳酸や他の共重合成分の重合法としては、例えば、脱
水縮重合法、開環重合法等の方法で重合することができる。
【０１６６】
　一方、本発明で使用する容器は、生分解性プラスチックに限定されるものでない。前記
容器が合成樹脂製容器である場合には、ＰＥＴなどのポリエステル樹脂を使用すれば、軽
量で、機械的強度、耐熱性、ガス遮断性、耐薬品性、保香性、衛生性等に優れるため好ま
しい。本発明で使用する容器が樹脂からなる場合には、このような樹脂を射出成形、真空
成形、圧空成形等することにより製造することができる。
【０１６７】
　本発明において、口部に装着されるキャップ本体は、耐熱性、耐圧性、耐水性、遮光性
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を有することが必要である。前記のキャップ本体は、具体的には、例えば、ポリエチレン
系樹脂、ポリプロピレン系樹脂、ポリスチレン系樹脂、ポリカーボネート系樹脂、ポリエ
ステル系樹脂、ポリアミド系樹脂、アクリロニトリル－スチレン共重合体（ＡＳ樹脂）、
アクリロニトリル－スチレン－ブタジエン共重合体（ＡＢＳ樹脂）、ポリアセタール系樹
脂、その他等の耐熱性等に富む樹脂を使用することができる。また、キャップ本体が生分
解性を有するものの場合には、容器と同様に、ポリ乳酸などからなるキャップを使用する
ことが好ましい。該キャップは、上記樹脂を射出成形法等を利用して製造することができ
る。
【０１６８】
　上記において、ピルファープループ性機能を有する環状体を設けたキャップ等であって
もよい。この場合も、上記のような樹脂を使用し、その形状に合致した成形金型等を使用
し、射出成形法等を利用して製造することができる。
【０１６９】
　また、上記のキャップには、酸素ガスバリア性を付与するために、アルミニウム等の金
属製、あるいは上記の耐熱性等に富む樹脂層の内面側に酸素ガスバリア性樹脂層を設けた
構造からなるプラスチック製キャップを使用することができる。また、プラスチックキャ
ップの仕様としては、酸素ガス吸収性樹脂層をインシェルモールドによりキャップ内面側
に形成する１ピース仕様のものでも良く、あるいは、同機能を有するシート、いわゆるラ
イナーを内面側に貼り合わせる２ピース仕様のものでも良い。
【０１７０】
　容器の形状としては、胴部の胴巻きラベル接着部の容器横断面が丸型に限定されず、四
角、八角などの多角型であってもよい。また、胴巻きラベル接着部の容器胴部が、胴部の
全長に亘って同一径である場合に限定されず、容器の胴部縦断面が四角である以外に、た
とえばひょうたん型などであってもよい。
【０１７１】
　（１１）胴巻きラベル付き容器の製造方法
　本発明の胴巻きラベル付き容器は、前記胴巻きラベルを容器に添付することで製造する
ことができる。一般的に使用されているラベリングマシンを用いて、本発明の胴巻きラベ
ルを加熱し、該ラベルに設けられた感熱接着剤を活性化させ、次に、容器全体を熱風など
で加熱しながら前記ラベルを押圧して容器に胴巻きラベルを添付する。
【０１７２】
　具体的には、ロールラベルの原反ロールをラベリングマシンの原反ロール供給部に装着
する。原反ロールから引き出した胴巻きラベルをテンションローラによって張力を一定に
維持しつつ引出装置を経て切断装置へ移送する。切断装置において、胴巻きラベルを所定
サイズに切断し、切断装置の近傍にある移送ドラムを介して貼着ドラムへ移送する。貼着
ドラムに対峙する加熱装置で胴巻きラベルの感熱接着剤を加熱し、このラベルを貼着ドラ
ムの回転によって容器の貼地点へ向けて移送する。搬送装置によって供給される容器と接
触し、ラベルを容器に接着、巻回、および固定される。容器とラベルとの接着は、ラベル
の始端貼付部と容器とを接着させ、次いで前記ラベルの残部を容器の外周に巻きつけ、次
いで前記始端貼付部のラベル表面と前記終端貼付部のラベル最内層と終端貼付部の接着剤
を介して接着させことで行うことができる。なお、容器にラベルを添付する際には、容器
に添付されたラベルを熱板等により押圧してもよい。
【０１７３】
　胴巻きラベルの加熱は、ラベルを容器に装着する前のいずれかの適宜の段階で複数回行
ってもよく、ラベルの感熱接着剤をたとえば９０～１００℃程度にヒーターからの熱風で
再加熱して活性化させた状態で容器にラベルを密着させ、ラベル付き容器を製造してもよ
い。なお、ラベルを添付する際には、容器全体を熱風や水蒸気、水蒸気が結露した湯気に
より加熱するスチームや高周波シール、赤外線などの輻射熱を作用させて加熱しながらラ
ベルを押圧して容器に添付してもよい。
【０１７４】
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　（１２）胴巻きラベル付き容器
　本発明の胴巻きラベル付き容器は、ガスバリア性に優れる。また、容器がガスバリア性
に劣る場合であっても、本発明の胴巻きラベルのガスバリア性によって内容物を酸化など
から保護することができる。このような胴巻きラベル付き容器は、容器にラベル添付後に
内容物を充填してもよく、容器に内容物を充填し、必要に応じて滅菌した後にラベルを添
付してもよい。特に、内容物充填後にラベルを添付する方法は、空容器の搬送工程が不要
となり、必要時に必要量を製造することができ、在庫管理が容易で、広い保管スペースを
不要とすることができる。したがって、例えば、容器をプリフォームから要時調製し、無
菌充填装置で滅菌した内容物を充填し密封し、その後に本発明の胴巻きラベルを容器に添
付すると、非加熱製品を製造することができる。該製品は、内容物の品質に優れ、ラベル
添付後の容器のガスバリア性に優れるため品質保持機能に優れ、内容物充填後のラベル添
付によって在庫管理が容易で空容器の移送などの工程も不要となり、使用後は生分解性に
よって焼却などを行うことなく分解し、環境保護に適する。
【０１７５】
　更に、本発明の胴巻きラベル付き容器は、耐水性に優れ、ラベルを添付したラベル付き
容器を水中に一日浸漬後、水から取り出し、容器からラベルの接着強度、及び、当該ラベ
ルの両端部を重ね合わされたラベルの端部同士の接着強度が、０．５～１２Ｎ／１５ｍｍ
であるから、水中に浸してもしわが寄ったりラベルの位置ずれやラベルの脱落を生じるこ
とがない。このため、露店やクーラーボックス等で水に入れて冷やして使用することもで
き、冷蔵庫で保存することもできる。なお、接着強度が上記範囲であるから、使用後に容
器からラベルを剥がす容易に剥がすことができ、分別回収性に優れる。
【０１７６】
　本発明の胴巻きラベル付き容器は各種用途に使用することができる。その内容物として
は、ビール、ワイン、ビタミン飲料、乳・乳飲料、ジュース、炭酸飲料、水、お茶等の飲
料水、あるいは、油脂、調味料、医薬品、化粧品、洗剤、その他種々の液状食品などがあ
る。
【実施例】
【０１７７】
　次に実施例を挙げて本発明を具体的に説明するが、これらの実施例は何ら本発明を制限
するものではない。
【０１７８】
　（実施例１）
　（１）　厚さ１５μｍの二軸延伸ポリ乳酸フィルム（三菱樹脂株式会社製、品名「エコ
ロージュＳＡ１０１」）を使用し、これをプラズマ化学気相成長装置の送り出しロールに
装着し、次いで、下記に示す条件で、上記二軸延伸ポリ乳酸フィルムのコロナ処理面に、
厚さ１００Åの有機酸化珪素膜の蒸着膜を形成した。
【０１７９】
　（蒸着条件）
蒸着面；コロナ処理面、
導入ガス量；ヘキサメチルジシロキサン：酸素ガス：ヘリウム＝１．０：３．０：１．０
（単位：ｓｌｍ）、
真空チャンバー内の真空度；２～６×１０-6ｍＢａｒ、
蒸着チャンバー内の真空度；２～５×１０-3ｍＢａｒ、
冷却・電極ドラム供給電力；１０ｋＷ、
ライン速度；１００ｍ／ｍｉｎ、
　次に、上記で膜厚１００Åの酸化珪素の蒸着膜を形成した直後に、その有機酸化珪素膜
の蒸着膜面に、グロー放電プラズマ発生装置を使用し、パワー１０ｋｗ、酸素ガス（Ｏ2

）：アルゴンガス（Ａｒ）＝８．０：２．０（単位：ｓｌｍ）からなる混合ガスを使用し
、混合ガス圧７×１０-5ｍＢａｒ、処理速度１００ｍ／ｍｉｎで酸素／アルゴン混合ガス
プラズマ処理を行って、有機酸化珪素膜の蒸着膜面の表面張力を５４ｄｙｎｅ／ｃｍ以上
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向上させたプラズマ処理面を形成した。
布してプライマー層を形成した。
【０１８０】
　（２）　次いで、前記有機酸化珪素膜を形成した二軸延伸ポリ乳酸フィルムの前記プラ
ズマ処理面にウレタン系インキ（大日精化工業株式会社製、品名「ハイラミック　耐磨用
白１００／ＮＢハードナー５」）を使用し、グラビア印刷方式にて、文字、記号、絵柄、
図形等からなる印刷模様を印刷して、所望の印刷模様層を形成した。
【０１８１】
　（３）　次いで前記印刷模様層上に、感熱接着剤層として、エチレン－酢酸ビニル共重
合体樹脂を主成分とするディレードタック剤（中央理化工業株式会社製、品名「リカボン
ドＡＰ－Ａ０１０１」）を使用して、不揮発成分６１％となるように溶剤で希釈してグラ
ビアコート法にて、ラベルの始端部とラベルの終端部となる部分に、塗布量６．５ｇ／ｍ
2、幅１０ｍｍで塗布し、しかる後、基材フィルムの始端部側の表面にプライマー層（大
日精化工業株式会社製、品名「セカダイン」）をグラビア版にて塗布量３ｇ／ｍ2、幅１
０ｍｍで塗布し、胴巻きラベル用積層フィルムを得た。
【０１８２】
　（４）　得られた積層フィルムを高さ１００ｍｍ、幅２４０ｍｍにカットして、本発明
に係る枚葉の胴巻きラベルを得た。
【０１８３】
　（実施例２）
　（１）　厚さ１５μｍの二軸延伸ポリ乳酸フィルム（三菱樹脂株式会社製、品名「エコ
ロージュＳＡ１０１」）を使用し、これを巻き取り式の真空蒸着装置の送り出しロールに
装着し、次いで、下記に示す条件で、上記の二軸延伸ポリ乳酸フィルムのコロナ処理面に
アルミニウムを蒸着源に用いて、酸素ガスを供給しながら、エレクトロンビーム（ＥＢ）
加熱方式による真空蒸着法により、下記の蒸着条件により、膜厚２００Åの酸化アルミニ
ウムの蒸着膜を形成した。
【０１８４】
　（蒸着条件）
蒸着面：コロナ処理面、
蒸着源：アルミニウム、
蒸着チャンバー内の真空度（酸素導入前）：２～１０×１０-5ｍｂａｒ、
蒸着チャンバー内の真空度（酸素導入後）：１～１０×１０-4ｍｂａｒ、
ライン速度：６００ｍ／ｍｉｎ、
　次に、上記で厚さ２００Åの酸化アルミニウムの蒸着膜を形成した直後に、その酸化ア
ルミニウムの蒸着膜面に、上記の実施例１と同様にして、プラズマ処理面を形成した。
【０１８５】
　（２）　次いで、前記酸化アルミニウムの蒸着膜を形成した二軸延伸ポリ乳酸フィルム
の前記プラズマ処理面にウレタン系インキ（大日精化工業株式会社製、品名「ハイラミッ
ク 耐磨用白１００／ＮＢハードナー５」）を使用し、グラビア印刷方式にて、文字、記
号、絵柄、図形等からなる印刷模様を印刷して、所望の印刷模様層を形成した。
【０１８６】
　（３）　次いで前記印刷模様層上に、感熱接着剤層として、ディレードタック剤（中央
理化工業株式会社製、品名「リカボンドＡＰ－Ａ０１０１」）を使用して、不揮発成分６
１％となるように溶剤で希釈してグラビアコート法にて、ラベルの始端部とラベルの終端
部となる部分に、塗布量６．５ｇ／ｍ2、幅１０ｍｍで塗布し、しかる後、基材フィルム
の始端部側の表面にプライマー層（大日精化工業株式会社製、品名「セカダイン」）をグ
ラビア版にて塗布量３ｇ／ｍ2、幅１０ｍｍで塗布し、胴巻きラベル用積層フィルムを得
た。
【０１８７】
　（４）　得られた積層フィルムを高さ１００ｍｍ、幅２４０ｍｍにカットして、本発明
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【０１８８】
　（実施例３）
　（１）　厚さ１５μｍの二軸延伸ポリ乳酸フィルム（三菱樹脂株式会社製、品名「エコ
ロージュＳＡ１０１」）を使用し、これをプラズマ化学気相成長装置の送り出しロールに
装着し、次いで、下記に示す条件で、上記の二軸延伸ポリ乳酸フィルムのコロナ処理面に
、厚さ１００Åの有機酸化珪素膜の蒸着膜を形成した。
【０１８９】
　（蒸着条件）
蒸着面；コロナ処理面、
導入ガス量；ヘキサメチルジシロキサン：酸素ガス：ヘリウム＝１．０：３．０：１．０
（単位：ｓｌｍ）、
真空チャンバー内の真空度；２～６×１０-6ｍＢａｒ、
蒸着チャンバー内の真空度；２～５×１０-3ｍＢａｒ、
冷却・電極ドラム供給電力；１０ｋＷ、
ライン速度；１００ｍ／ｍｉｎ、
　次に、上記で膜厚１００Åの酸化珪素の蒸着膜を形成した直後に、その有機酸化珪素膜
の蒸着膜面に、グロー放電プラズマ発生装置を使用し、パワー１０ｋｗ、酸素ガス（Ｏ2

）：アルゴンガス（Ａｒ）＝８．０：２．０（単位：ｓｌｍ）からなる混合ガスを使用し
、混合ガス圧７×１０-5ｍＢａｒ、処理速度１００ｍ／ｍｉｎで酸素／アルゴン混合ガス
プラズマ処理を行って、有機酸化珪素膜の蒸着膜面の表面張力を５４ｄｙｎｅ／ｃｍ以上
向上させたプラズマ処理面を形成した。
【０１９０】
　他方、下記の表１に示す組成に従って、組成ａ．ＥＶＯＨ（エチレン共重合比率２９％
）をイソプロピルアルコールおよびイオン交換水の混合溶媒にて溶解したＥＶＯＨ溶液に
、予め調製した組成ｂ．のエチルシリケート４０、イソプロピルアルコール、アセチルア
セトンアルミニウム、イオン交換水からなる加水分解液を加えて攪拌、更に予め調製した
組成ｃ．のポリビニルアルコール水溶液、シランカップリング剤（エポキシシリカＳＨ６
０４０)、酢酸、イソプロピルアルコール及びイオン交換水からなる混合液を加えて攪拌
し、無色透明のバリアー塗工液を得た。
【０１９１】
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【表１】

　次に、上記の（１）で形成したプラズマ処理面に、上記で製造したガスバリア性組成物
を使用し、これをグラビアロールコート法によりコーティングして、次いで、１００℃で
３０秒間、加熱処理して、厚さ０．４ｇ／ｍ2（乾操状態）のガスバリア性塗布膜を形成
した。
【０１９２】
　（２）　次いで、前記バリア性フィルムの前記ガスバリア性塗布膜にウレタン系インキ
（大日精化工業株式会社製、品名「ハイラミック　耐磨用白１００／ＮＢハードナー５」
）を使用し、グラビア印刷方式にて、文字、記号、絵柄、図形等からなる印刷模様を印刷
して、所望の印刷模様層を形成した。
【０１９３】
　（３）　次いで前記印刷模様層上に、感熱接着剤層として、ディレードタック剤（中央
理化工業株式会社製、品名「リカボンドＡＰ－Ａ０１０１」）を使用して、不揮発成分６
１％となるように溶剤で希釈してグラビアコート法にて、ラベルの始端部とラベルの終端
部となる部分に、塗布量６．５ｇ／ｍ2、幅１０ｍｍで塗布し、しかる後、基材フィルム
の始端部側の表面にプライマー層（大日精化工業株式会社製、品名「セカダイン」）をグ
ラビア版にて塗布量３ｇ／ｍ2、幅１０ｍｍで塗布し、胴巻きラベル用積層フィルムを得
た。
【０１９４】
　（４）　得られた積層フィルムを高さ１００ｍｍ、幅２４０ｍｍにカットして、本発明
に係る枚葉の胴巻きラベルを得た。
【０１９５】
　（実施例４）
　（１）　厚さ１５μｍの二軸延伸ポリ乳酸フィルム（三菱樹脂株式会社製、品名「エコ
ロージュＳＡ１０１」）を使用し、これを巻き取り式の真空蒸着装置の送り出しロールに
装着し、次いで、下記に示す条件で、上記の二軸延伸ポリ乳酸フィルムのコロナ処理面に
アルミニウムを蒸着源に用いて、酸素ガスを供給しながら、エレクトロンビーム（ＥＢ）
加熱方式による真空蒸着法により、下記の蒸着条件により、膜厚２００Åの酸化アルミニ
ウムの蒸着膜を形成した。
【０１９６】
　（蒸着条件）
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蒸着面：コロナ処理面、
蒸着源：アルミニウム、
蒸着チャンバー内の真空度（酸素導入前）：２～１０×１０-5ｍｂａｒ、
蒸着チャンバー内の真空度（酸素導入後）：１～１０×１０-4ｍｂａｒ、
ライン速度：６００ｍ／ｍｉｎ、
　次に、上記で厚さ２００Åの酸化アルミニウムの蒸着膜を形成した直後に、その酸化ア
ルミニウムの蒸着膜面に、上記の実施例１と同様にして、プラズマ処理面を形成した。
【０１９７】
　他方、下記の表２に示す組成に従って、組成ａ．ＥＶＯＨ（エチレン共重合比率２９％
）イソプロピルアルコールおよびイオン交換水の混合溶媒にて溶解したＥＶＯＨ溶液に、
予め調製した組成ｂ．のエチルシリケート４０、イソプロピルアルコー、アセチルアセト
ンアルミニウム、イオン交換水からなる加水分解液を加えて攪拌、更に予め調製した組成
ｃ．のポリビニルアルコール水溶液、酢酸、イソプロピルアルコール及びイオン交換水か
らなる混合液を加えて攪拌し、無色透明のバリアー塗工液を得た。
【０１９８】
【表２】

　次に、上記の（１）で形成したプラズマ処理面に、上記で製造したガスバリア性組成物
を使用し、これをグラビアロールコート法によりコーティングして、次いで、１００℃で
３０秒間、加熱処理して、厚さ０．４ｇ／ｍ2（乾操状態）のガスバリア性塗布膜を形成
した。
【０１９９】
　（２）　次いで、前記バリア性フィルムの前記ガスバリア性塗布膜にウレタン系インキ
（大日精化工業株式会社製、品名「ハイラミック 耐磨用白１００／ＮＢハードナー５」
）を使用し、グラビア印刷方式にて、文字、記号、絵柄、図形等からなる印刷模様を印刷
して、所望の印刷模様層を形成した。
【０２００】
　（３）　次いで前記印刷模様層上に、感熱接着剤層として、ディレードタック剤（中央
理化工業株式会社製、品名「リカボンドＡＰ－Ａ０１０１」）を使用して、不揮発成分６
１％となるように溶剤で希釈してグラビアコート法にて、ラベルの始端部とラベルの終端
部となる部分に、塗布量６．５ｇ／ｍ2、幅１０ｍｍで塗布し、しかる後、基材フィルム
の始端部側の表面にプライマー層（大日精化工業株式会社製、品名「セカダイン」）をグ
ラビア版にて塗布量３ｇ／ｍ2、幅１０ｍｍで塗布し、胴巻きラベル用積層フィルムを得
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た。
【０２０１】
　（４）　得られた積層フィルムを高さ１００ｍｍ、幅２４０ｍｍにカットして、本発明
に係る枚葉の胴巻きラベルを得た。
【０２０２】
　（比較例１）
　（１）　厚さ１５μｍの二軸延伸ポリ乳酸フィルム（三菱樹脂株式会社製、品名「エコ
ロージュＳＡ１０１」）に実施例１の（１）と同様に操作してプラズマ処理を行い、該プ
ラズマ処理面にウレタン系インキ（大日精化工業株式会社製、品名「ハイラミック　耐磨
用白１００／ＮＢハードナー５」）を使用し、グラビア印刷方式にて、文字、記号、絵柄
、図形等からなる印刷模様を印刷して、所望の印刷模様層を形成した。
【０２０３】
　（２）　次いで前記印刷模様層上に、感熱接着剤層として、エチレン－酢酸ビニル共重
合体樹脂を主成分とするディレードタック剤（ダイセル化学工業株式会社製、品名「ＫＰ
０１１」）を使用して、不揮発成分６１％となるように溶剤で希釈してグラビアコート法
にて、ラベルの始端部とラベルの終端部となる部分に、塗布量６．５ｇ／ｍ2、幅１０ｍ
ｍで塗布した。
【０２０４】
　（３）　その後、基材フィルムの始端部側の表面にプライマー層（大日精化工業株式会
社製、品名「セカダイン」）をグラビア版にて塗布量３ｇ／ｍ2、幅１０ｍｍで塗布し、
胴巻きラベル用積層フィルムを得た。
【０２０５】
　（４）　得られた積層フィルムを高さ１００ｍｍ、幅２４０ｍｍにカットして、胴巻き
ラベルとした。
【０２０６】
　（比較例２）
　比較例１で使用する二軸延伸ポリ乳酸フィルムに代えて、厚さ１２μｍの二軸延伸ポリ
エチレンテレフタレートフィルムを使用した以外は比較例１と同様に操作して、胴巻きラ
ベルとした。
【０２０７】
　(実験)
　実施例１～４、比較例１，２で得た胴巻きラベル（高さ１００ｍｍ、幅２４０ｍｍ）を
、高さ２３０ｍｍ、外周２３０ｍｍのポリ乳酸製ボトルの外周の、高さ１００ｍｍに亘っ
て同一径で構成された筒状部の表面に、ラベリングマシンを用いて巻き付け、１００℃～
１１０℃で１秒間加熱して接着性を持たせたボトル／ラベル間接着部によって接着し、加
熱して接着性を持たせたラベル／ラベル間接着部によって、ラベル／ラベル間を接着し、
胴巻きラベル付容器を得た。
【０２０８】
　実施例１～４、比較例１，２で得た胴巻きラベルのガスバリア性、生分解性、および前
記胴巻きラベルを添付した容器における胴巻きラベルと容器との接着強度、剥離性、アル
カリ処理適正、耐水性を評価した。なお、各特性は、下記に従って評価した。結果を表３
に示す。
【０２０９】
　（１）ガスバリア性
　（ｉ）酸素透過度の測定：
　温度２３℃、湿度９０％ＲＨの条件で、米国、モコン（ＭＯＣＯＮ）社製の測定機〔機
種名、オクストラン（ＯＸ－ＴＲＡＮ２／２０）〕にて測定した。
【０２１０】
　（ｉｉ）水蒸気透過度の測定：
　温度４０℃、湿度９０％ＲＨの条件で、米国、モコン（ＭＯＣＯＮ）社製の測定機〔機



(37) JP 2009-69301 A 2009.4.2

10

20

30

40

50

種名、パ－マトラン（ＰＥＲＭＡＴＲＡＮ３／３１）〕にて測定した。結果を表２に示す
。なお、表２において、酸素透過度の単位は、〔ｃｃ／ｍ2／ｄａｙ・２３℃・９０％Ｒ
Ｈ〕であり、水蒸気透過度の単位は、〔ｇ／ｍ2／ｄａｙ・４０℃・９０％ＲＨ〕である
。
【０２１１】
　（２）接着強度；
　実施例１～４、および比較例１、２のラベルをポリ乳酸製ボトルのフラット面に貼り付
け、室温で１週間エージングを行った。
【０２１２】
　次に試験片を長さ１０ｍｍ、幅１５ｍｍに切出し、これを引張試験機（オリエンテック
社製）を用いて、ＪＩＳ Ｋ６８４８に準じて、１８０度剥離により３００ｍｍ／分の引
張速度で測定し、以下の基準で評価した。なお、表３中には、１５ｍｍ当たりの接着強度
（単位：Ｎ／１５ｍｍ）を記載した。
【０２１３】
　○：接着強度が０．５～１２Ｎ／１５ｍｍであってラベルとポリ乳酸製ボトルが充分接
着しているが、手で容易に剥離できる。
【０２１４】
　×：接着強度が０．５Ｎ／１５ｍｍ未満であって、他のラベル付容器に接触した場合、
容易にラベルの位置ずれが生じる。
【０２１５】
　（３）剥離性；
　ラベルの隅から手でラベルをポリ乳酸製ボトルから剥離し、ポリ乳酸製ボトルの表面に
糊（または、ラベル）の残り具合を目視で評価した。
【０２１６】
　○：糊（または、ラベル）残りがない。
【０２１７】
　×：糊（または、ラベル）残りが容器に付着している。
【０２１８】
　（４）耐水性；
　前記ラベルを添付した容器を水温５°Ｃの水道水に１日浸漬した後に水から取り出し、
ラベルが添付された容器を長さ１０ｍｍ、幅１５ｍｍに切出して試験片とし、この試験片
を引張試験機（オリエンテック社製）を用いて、ＪＩＳ　Ｋ６８４８に準じて、１８０度
剥離により３００ｍｍ／分の引張速度で測定し、以下の基準で評価した。
【０２１９】
　○：接着強度が１Ｎ／１５ｍｍ以上あって、接着ラベルとポリ乳酸製ボトルが充分接着
しているが、手で容易に剥離できる。
【０２２０】
　×：接着強度が１Ｎ／１５ｍｍ未満で、自然剥離しやすい。
【０２２１】
　または、１５Ｎ／１５ｍｍ以上では剥離するのに強い力が必要になり、ラベルが破けて
ポリ乳酸製ボトルに残る。
【０２２２】
　（５）生分解性；
　実施例１～４、比較例１、２のラベルを１００ｍｍ×１００ｍｍの大きさに切出し、試
料片とした。これを深さ１０ｃｍの土中に埋め、３ケ月間放置後、堀り出し、生分解性を
以下の基準で評価した。
【０２２３】
　○：３ケ月間放置後の試料の重量が、放置前の試料の重量と比較して、半分以下に分解
している。
【０２２４】
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　×：３ケ月間放置後の試料の重量が、放置前の試料の重量と比較して、ほぼ同じであり
、分解していない。
【０２２５】
【表３】

【産業上の利用可能性】
【０２２６】
　本発明に係る胴巻きラベルは、生分解性を有すると共にガスバリア性に優れるため、内
容物の保持性能に優れ、感熱接着剤を使用するものであり内容物充填後の容器にも容易に
添付することができ、かつ使用後に容易に離脱することができ、環境保全に優れ、有用で
ある。
【図面の簡単な説明】
【０２２７】
【図１】図１は、本発明で使用する胴巻きラベルを説明する横断面図であり、生分解性フ
ィルムとガスバリア層とからなる基材フィルムを有するラベルの横断面図である。
【図２】図２は、本発明で使用する胴巻きラベルを説明する横断面図であり、生分解性フ
ィルムとガスバリア層とからなる基材フィルムを有し、更に印刷層をするラベルの横断面
図である。
【図３】図３は、本発明で使用する胴巻きラベルを説明する横断面図であり、生分解性フ
ィルムとガスバリア層とからなる基材フィルムを有し、更にラベル表面にプライマー層を
有するラベルの横断面図である。
【図４】図４は、低温プラズマ化学蒸着装置の一例を示す概略的構成図である。
【図５】図５は、巻き取り式真空蒸着装置の一例を示す概略的構成図である。
【符号の説明】
【０２２８】
　１０・・・基材フィルム、
　１１・・・生分解性フィルム、
　１５・・・ガスバリア層、
　２０・・・感熱接着剤層、
　３０・・・デザイン印刷層、
　４０・・・プライマー層、
　Ｗ・・・添付部。
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