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(57)【要約】
　本発明は、ポリカーボネートと、下記要件(i)～(iii)を満たす接着用組成物とを共押出
しして、ポリカーボネート層（Ａ）および、少なくとも一部が該層（Ａ）に積層する接着
層（Ｂ）を形成する共押出工程と、前記ポリカーボネート層（Ａ）および接着層（Ｂ）を
熱処理する熱処理工程とを含むことを特徴とする積層体の製造方法である。（i）カルボ
ジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）と、カルボジイミド基含有化合物
（ｂ）とが反応して形成されるポリオレフィンを含む。（ii）該接着用組成物１００ｇに
対し、カルボジイミド基を０．１～５０ｍｍｏｌの量で含む。（iii）密度が０．８７０
ｇ／ｃｍ3～０．９４０ｇ／ｃｍ3 である。



(2) JP WO2018/155448 A1 2018.8.30

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ポリカーボネートと、下記要件(i)～(iii)を満たす接着用組成物とを共押出しして、ポ
リカーボネート層（Ａ）および、少なくとも一部が該層（Ａ）に積層する接着層（Ｂ）を
形成する共押出工程と、前記ポリカーボネート層（Ａ）および接着層（Ｂ）を熱処理する
熱処理工程とを含むことを特徴とする、積層体の製造方法。
　（i）カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）と、カルボジイミ
ド基含有化合物（ｂ）とが反応して形成されるポリオレフィンを含む。
　（ii）該接着用組成物１００ｇに対し、カルボジイミド基を０．１～５０ｍｍｏｌの量
で含む。
　（iii）密度が０．８７０ｇ／ｃｍ3～０．９４０ｇ／ｃｍ3である。
【請求項２】
　前記共押出工程は、ポリカーボネートおよび接着用組成物とともに、ポリカーボネート
および接着用組成物に含まれる樹脂以外の樹脂を共押出しして、ポリカーボネート層（Ａ
）と、接着層（Ｂ）と、接着層（Ｂ）層に積層される、ポリカーボネートおよび接着用組
成物に含まれる樹脂以外の樹脂からなる層（Ｃ）とを形成する工程であり、前記熱処理工
程は、ポリカーボネート層（Ａ）、接着層（Ｂ）および層（Ｃ）を熱処理する工程である
、請求項１に記載の積層体の製造方法。
【請求項３】
　前記ポリカーボネートおよび接着用組成物に含まれる樹脂以外の樹脂が、ポリオレフィ
ンを含むことを特徴とする、請求項２に記載の積層体の製造方法。
【請求項４】
　前記ポリカーボネートが、ジヒドロキシ化合物とホスゲンまたはジフェニルカーボネー
トとを反応させて得られるポリカーボネートまたはコポリカーボネートである、請求項１
～３のいずれか一項に記載の積層体の製造方法。
【請求項５】
　前記ジヒドロキシ化合物は４，４’－ジヒドロキシ－ジフェニル－２，２－プロパン（
ビスフェノールＡ）である、請求項４に記載の積層体の製造方法。
【請求項６】
　食品包装容器用途に用いられることを特徴とする、請求項１～５のいずれか一項に記載
の積層体の製造方法。
【請求項７】
　前記共押出工程および熱処理工程の少なくとも一方が、２６０℃以上で行われる、請求
項１～６のいずれか一項に記載の積層体の製造方法。
【請求項８】
　　前記共押出工程が２６０℃以上で行われ、さらに熱処理工程が６０℃以上で行われる
、請求項１～７のいずれか一項に記載の積層体の製造方法。
【請求項９】
　　前記熱処理工程が６０℃以上の水中で４分間以上加熱することで行われる、請求項８
に記載の積層体の製造方法。
【請求項１０】
　ポリカーボネートからなるポリカーボネート層（Ａ）と、少なくとも一部が該層（Ａ）
に積層し、下記要件(i)～(iii)を満たす接着用組成物からなる接着層（Ｂ）とを含む積層
体をその一部として含む、共押出シート。
　（i）カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）と、カルボジイミ
ド基含有化合物（ｂ）とが反応して形成されるポリオレフィンを含む。
　（ii）該接着用組成物１００ｇに対し、カルボジイミド基を０．１～５０ｍｍｏｌの量
で含む。
　（iii）密度が０．８７０ｇ／ｃｍ3～０．９４０ｇ／ｃｍ3である。
【発明の詳細な説明】
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【技術分野】
【０００１】
　本発明は、新規な積層体の製造方法および共押出シートに関する。
　詳しくは、本発明は、ポリカーボネート層と、接着用組成物からなる接着層と、好まし
くは、さらにポリオレフィンなどのポリカーボネート以外の樹脂からなる層とが積層され
た構造を含む積層体の製造方法および共押出シートに関する。
【背景技術】
【０００２】
　ポリカーボネートは、透明性、光沢、耐熱性、耐衝撃性に優れ、大量生産が容易である
等の特徴から、多くの分野において様々な用途で使用される。さらにポリカーボネートと
別の材料を多層化することで別の材料の有利な特性を組み合わせることができる。例えば
ポリカーボネートの光沢を特徴とした包材では、ポリカーボネートよりもヒートシール性
に優れるポリオレフィンをポリカーボネートに積層させて、ポリカーボネートの光沢とヒ
ートシール性とを兼ね備えた積層体が使用される。食品などの高い耐ガス透過性が要求さ
れる包装材料には、ポリカーボネートよりも耐ガス透過性に優れる樹脂、たとえばエチレ
ン・酢酸ビニル共重合体鹸化物などをポリカーボネートに積層させて、ポリカーボネート
の特性とさらに高い耐ガス透過性とを兼ね備えた積層体が使用される。
【０００３】
　たとえば、特許文献１には、カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（
Ａ）と、カルボジイミド基含有化合物（Ｂ）とを、未変性ポリオレフィン（Ｃ）の存在下
で反応させて得られる接着剤層を含む積層体が記載されている。特許文献２には、無水マ
レイン変性ポリオレフィンとポリカーボネートとを共押出しして得られる積層体が記載さ
れている。特許文献３には、ポリカーボネート層、スチレン系結合層およびポリプロピレ
ン層を含む積層体が記載されている。特許文献４には、ポリカーボネート層およびエチレ
ン－ビニルアルコール共重合体層を含む積層体が記載されている。
　しかし、上記いずれの積層体も、ポリカーボネートの接着力は必ずしも高くなく、使用
中にポリカーボネート層が隔離しやすいという問題があった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特許第４６９９４４９号公報
【特許文献２】特許第３９３０５１５号公報
【特許文献３】特表２００７－５０７３７４号公報
【特許文献４】特公平０７－１０３２７８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　発明者らは、ポリカーボネート層を含む積層体の製造方法の検討に際し、ポリカーボネ
ートへの接着力向上を目的として、グラフト変性エチレン・α－オレフィンランダム共重
合体を接着剤に用いる検討を行った。その結果、ポリカーボネート層とグラフト変性エチ
レン・α－オレフィンランダム共重合体層との接着性は、プレス成形で接着を行った場合
には比較的良好だったものの、シートの連続生産に適した押出成形で接着を行った場合に
は必ずしも十分ではないことが判明した。特に高温下での接着性に問題があり、自動車な
どにおいて高温雰囲気下で使用される光学部品や、内容物の高温充填あるいはレトルト処
理などの加熱処理を伴う包装材料では、加熱によって接着力が低下することがあり、積層
した層が剥離するという問題が生じることが判明した。また、耐熱性の高い接着樹脂とし
て無水マレイン酸グラフト変性ポリプロピレンを使用することも検討したが、該ポリプロ
ピレンでは、ポリカーボネートとの接着は困難であった。
【０００６】
　本発明の課題は、ポリカーボネート層とポリオレフィンなどのポリカーボネート以外の
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樹脂からなる層とを接着させて、接着性が良好で、特に高温雰囲気下あるいはレトルト処
理などの苛酷な処理が行なわれても接着力が低下することがない積層体を容易に製造する
ことできる積層体の製造方法を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　本発明の積層体の製造方法は、ポリカーボネートと、下記要件(i)～(iii)を満たす接着
用組成物とを共押出しして、ポリカーボネート層（Ａ）および、少なくとも一部が該層（
Ａ）に積層する接着層（Ｂ）を形成する共押出工程と、前記ポリカーボネート層（Ａ）お
よび接着層（Ｂ）を熱処理する熱処理工程とを含むことを特徴とする。
【０００８】
　（i）カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）と、カルボジイミ
ド基含有化合物（ｂ）とが反応して形成されるポリオレフィンを含む。
　（ii）該接着用組成物１００ｇに対し、カルボジイミド基を０．１～５０ｍｍｏｌの量
で含む。
　（iii）密度が０．８７０ｇ／ｃｍ3～０．９４０ｇ／ｃｍ3である。
【０００９】
　前記共押出工程は、ポリカーボネートおよび接着用組成物とともに、ポリカーボネート
および接着用組成物に含まれる樹脂以外の樹脂を共押出しして、ポリカーボネート層（Ａ
）と、接着層（Ｂ）と、接着層（Ｂ）層に積層される、ポリカーボネートおよび接着用組
成物に含まれる樹脂以外の樹脂からなる層（Ｃ）とを形成する工程であり、前記熱処理工
程は、ポリカーボネート層（Ａ）、接着層（Ｂ）および層（Ｃ）を熱処理する工程である
ことが好ましい。
【００１０】
　前記ポリカーボネートおよび接着用組成物に含まれる樹脂以外の樹脂は、ポリオレフィ
ンを含むことが好ましい。
　前記ポリカーボネートは、ジヒドロキシ化合物とホスゲンまたはジフェニルカーボネー
トとを反応させて得られるポリカーボネートまたはコポリカーボネートであることが好ま
しい。
【００１１】
　前記ジヒドロキシ化合物は４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－２，２－プロパン（
ビスフェノールＡ）であることがより好ましい。
　前記積層体の製造方法は、食品包装容器用途に用いることができる。
【００１２】
　前記共押出工程および熱処理工程の少なくとも一方が、２６０℃以上で行われることが
好ましい。
　前記共押出工程が２６０℃以上で行われ、さらに熱処理工程が６０℃以上で行われるこ
とがより好ましい。
　前記熱処理工程が６０℃以上の水中で４分間以上加熱することで行われることが好まし
い。
　ポリカーボネートからなるポリカーボネート層（Ａ）と、少なくとも一部が該層（Ａ）
に積層し、 下記要件(i)～(iii)を満たす接着用組成物からなる接着層（Ｂ）とを含む積
層体をその一部として含む、共押出シート。
【００１３】
　（i）カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）と、カルボジイミ
ド基含有化合物（ｂ）とが反応して形成されるポリオレフィンを含む。
　（ii）該接着用組成物１００ｇに対し、カルボジイミド基を０．１～５０ｍｍｏｌの量
で含む。
　（iii）密度が０．８７０ｇ／ｃｍ3～０．９４０ｇ／ｃｍ3である。
【発明の効果】
【００１４】
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　本発明によれば、カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）とカル
ボジイミド基含有化合物（ｂ）とが反応した、カルボジイミド基を有するポリオレフィン
を含む特定の接着用組成物を、ポリカーボネート層（Ａ）と、たとえば、ポリオレフィン
層などの、その他の樹脂からなる層（Ｃ）との接着層（Ｂ）として用いることで、ポリカ
ーボネート層（Ａ）と該層（Ｃ）とが強固に接着され、高温雰囲気下あるいはレトルト処
理などの苛酷な処理が行なわれても接着力が低下することがない積層体を容易に製造する
ことができる。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　以下、本発明を更に詳細に説明する。
　本発明の積層体の製造方法は、ポリカーボネートと、上記要件(i)～(iii)を満たす接着
用組成物とを共押出しして、ポリカーボネート層（Ａ）および、少なくとも一部が該層（
Ａ）に積層する接着層（Ｂ）を形成する共押出工程と、前記ポリカーボネート層（Ａ）お
よび接着層（Ｂ）を熱処理する熱処理工程とを含む。
【００１６】
［共押出工程］
　共押出工程では、ポリカーボネートと接着用組成物とを共押出しして、ポリカーボネー
ト層（Ａ）および、少なくとも一部が該層（Ａ）に積層する接着層（Ｂ）を形成する。共
押出工程は、たとえば、ポリカーボネートおよび接着用組成物をそれぞれ別々の押出機で
溶融した後、二層構造のダイに供給し、ポリカーボネートと接着用組成物とが少なくとも
一部が積層されるように押出すことにより行うことができる。形成されるポリカーボネー
ト層（Ａ）および接着層（Ｂ）は、少なくとも一部が積層されていればよく、一方の層ま
たは両方の層の全体が、それぞれ他方の層に積層されていてもよい。
【００１７】
　共押出工程では、ポリカーボネートおよび接着用組成物とともに、ポリカーボネートお
よび接着用組成物に含まれる樹脂以外の樹脂（以下「その他の樹脂」ともいう）を共押出
しして、ポリカーボネート層（Ａ）と、接着層（Ｂ）と、接着層（Ｂ）層に積層される、
その他の樹脂からなる層（Ｃ）とを形成することもできる。この場合には、（Ａ）層／（
Ｂ）層／（Ｃ）層の三層構造が得られる。この場合、ポリカーボネート、接着用組成物お
よびその他の樹脂をそれぞれ別々の押出機で溶融した後、三層構造のダイに供給し、接着
用組成物を中間層として共押出成形して製造することができる。
【００１８】
　共押出しの方法としては、フラット・ダイを用いるＴ－ダイ法とサーキュラー・ダイを
用いるインフレーション法とがあるが、いずれの方法も採用することができる。フラット
・ダイはブラック・ボックスを使用したシングル・マニフォールド形式またはマルチ・マ
ニフォールド形式のいずれを用いてもよい。インフレーション法に用いるダイについても
公知のダイを用いることができる。
【００１９】
　共押出工程における成形温度は、接着用組成物とポリカーボネートとを接着できる限り
特に限定されない。接着用組成物とポリカーボネートとの接着性と、積層体全体の物性を
考慮すると、接着用組成物の成形温度が、通常２６０℃以上、好ましくは２６０℃を超え
る温度、より好ましくは２８０℃以上であり、ポリカーボネートの成形温度は、その融点
以上の温度において、流動性や各種の成形条件を考慮して適宜決定されるが、通常３２０
℃以下、好ましくは３１０℃以下である。接着用組成物の成形温度の上限は特に限定され
ないが、たとえば、３５０℃である。
【００２０】
〔ポリカーボネートからなるポリカーボネート層（Ａ）〕
　ポリカーボネート層（Ａ）は、ポリカーボネートを含んでなる。該ポリカーボネートは
、ジヒドロキシ化合物とホスゲンまたはジフェニルカーボネートとを公知の方法で反応さ
せて得られる種々のポリカーボネートまたはコポリカーボネートである。ジヒドロキシ化
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合物としては、ハイドロキノン、レゾルシノール、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル
－メタン、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－エタン、４，４'－ジヒドロキシ－ジフ
ェニル－ｎ－ブタン、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－ヘプタン、４，４'－ジヒド
ロキシ－ジフェニル－フェニル－メタン、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－２，２
－プロパン（ビスフェノールＡ）、４，４'－ジヒドロキシ－３，３'－ジメチル－ジフェ
ニル－２，２－プロパン、４，４'－ジヒドロキシ－３，３'－ジフェニル－ジフェニル－
２，２－プロパン、４，４'－ジヒドロキシ－ジクロロ－ジフェニル－２，２－プロパン
、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－1,1－シクロペンタン、４，４'－ジヒドロキシ
－ジフェニル－１，１－シクロヘキサン、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－メチル
－フェニル－メタン、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－エチル－フェニル－メタン
、４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－２，２，２－トリクロロ－１，１－エタン、２
，２'－ジヒドロキシジフェニル、２，６－ジヒドロキシナフタレン、４，４'－ジヒドロ
キシジフェニルエーテル、４，４'－ジヒドロキシ－３，３'－ジクロロジフェニルエーテ
ルおよび４，４'－ジヒドロキシ－２，５－ジエトキシフェニルエーテルなどがある。こ
のうち４，４'－ジヒドロキシ－ジフェニル－２，２－プロパン（ビスフェノールＡ）を
用いたポリカーボネートが機械的性能、透明性に優れているので好ましい。
【００２１】
　〔接着用組成物からなる接着層（Ｂ）〕
　接着層（Ｂ）は、下記要件(i)～(iii)を満たす接着用組成物を含んでなる。
　（i） 接着用組成物は、カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）
と、カルボジイミド基含有化合物（ｂ）とが反応して形成されるポリオレフィンを含む。
【００２２】
　すなわち該接着用組成物は、カルボジイミド基を有するポリオレフィンを含む。ポリオ
レフィン（ａ）およびカルボジイミド基含有化合物（ｂ）は、共に固体であることが好ま
しい。
【００２３】
　（ポリオレフィン（ａ））
　ポリオレフィン（ａ）は、ポリオレフィンに、カルボジイミド基と反応する基を有する
化合物（ｍ）を導入することにより得ることができる。ポリオレフィン（ａ）は、１種単
独でも２種以上でもよい。
【００２４】
　カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）としては、カルボジイミド基と反
応性を有する活性水素を持つ基を有する化合物が挙げられる。具体的には、カルボン酸、
アミン、アルコール、チオール等から由来する基を持つ化合物が挙げられる。これらの中
では、カルボン酸から由来する基を持つ化合物が好適に用いられ、中でも不飽和カルボン
酸および／またはその誘導体が特に好ましい。また、活性水素を持つ基を有する化合物以
外でも、水などにより容易に活性水素を有する基に変換される基を有する化合物も好まし
く使用することができる。具体的にはエポキシ基、グリシジル基を有する化合物が挙げら
れる。
【００２５】
　カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）は、１種単独でも、２種以上でも
よい。
　カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）として用いられる不飽和カルボン
酸および／またはその誘導体としては、カルボン酸基を１つ以上有する不飽和化合物、好
ましくは、無水カルボン酸基を１つ以上有する不飽和化合物およびその誘導体を挙げるこ
とができる。不飽和基としては、ビニル基、ビニレン基、不飽和環状炭化水素基などを挙
げることができる。具体的な化合物としては、アクリル酸、メタクリル酸、マレイン酸、
フマル酸、テトラヒドロフタル酸、イタコン酸、シトラコン酸、クロトン酸、イソクロト
ン酸、ノルボルネンジカルボン酸、ビシクロ［２，２，１］ヘプト－２－エン－５，６－
ジカルボン酸などの不飽和カルボン酸、またはこれらの酸無水物あるいはこれらの誘導体
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（例えば酸ハライド、アミド、イミド、エステルなど）が挙げられる。具体的な化合物の
例としては、塩化マレニル、マレニルイミド、無水マレイン酸、無水イタコン酸、無水シ
トラコン酸、テトラヒドロ無水フタル酸、ビシクロ［２，２，１］ヘプト－２－エン－５
，６－ジカルボン酸無水物、マレイン酸ジメチル、マレイン酸モノメチル、マレイン酸ジ
エチル、フマル酸ジエチル、イタコン酸ジメチル、シトラコン酸ジエチル、テトラヒドロ
フタル酸ジメチル、ビシクロ［２，２，１］ヘプト－２－エン－５，６－ジカルボン酸ジ
メチル、ヒドロキシエチル（メタ）アクリレート、ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレ
ート、グリシジル（メタ）アクリレート、メタクリル酸アミノエチルおよびメタクリル酸
アミノプロピルなどを挙げることができる。
【００２６】
　カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）として不飽和カルボン酸および／
またはその誘導体を使用する場合には、１種単独で使用することもできるし、２種以上を
組み合せて使用することもできる。これらの中では、無水マレイン酸、（メタ）アクリル
酸、無水イタコン酸、無水シトラコン酸、テトラヒドロ無水フタル酸、ビシクロ［２，２
，１］ヘプト－２－エン－５，６－ジカルボン酸無水物、ヒドロキシエチル（メタ）アク
リレート、グリシジルメタクリレート、メタクリル酸アミノプロピルが好ましい。更には
、無水マレイン酸、無水イタコン酸、無水シトラコン酸、テトラヒドロ無水フタル酸、ビ
シクロ［２，２，１］ヘプト－２－エン－５，６－ジカルボン酸無水物などのジカルボン
酸無水物が特に好ましい。
【００２７】
　カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）をポリオレフィンに導入する方法
としては、周知の方法を採用することが可能であるが、例えば、ポリオレフィン主鎖にカ
ルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）をグラフト共重合する方法や、オレフ
ィンとカルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）とをラジカル共重合する方法
等を例示することができる。
　以下に、グラフト共重合する場合とラジカル共重合する場合とに分けて、具体的に説明
する。
【００２８】
　＜グラフト共重合＞
　カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）は、ポリオレフィン主鎖
に対し、カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）をグラフト共重合すること
によって得ることが可能である。
【００２９】
　（ポリオレフィン主鎖）
　ポリオレフィン主鎖として用いられるポリオレフィンは、炭素数２～２０の脂肪族α－
オレフィン、環状オレフィン、非共役ジエンを主成分とする重合体であり、好ましくは炭
素数２～１０の脂肪族α－オレフィン、更に好ましくは２～８の脂肪族α－オレフィンを
主成分とする重合体である。これらのオレフィンは、１種単独でも２種以上でもよい。共
重合体の場合、コモノマーとなるオレフィンの含有量は、本発明の効果が得られる限り特
に限定されないが、通常５０モル％以下であり、好ましくは４０モル％以下、更に好まし
くは３０モル％以下である。このような範囲にあるポリオレフィンの中では、ポリエチレ
ン、ポリプロピレン、ポリブテン－１、ポリ－４－メチルペンテン－１およびこれらのα
－オレフィン共重合体などの結晶性ポリオレフィンが好ましく、ポリエチレン、ポリプロ
ピレンまたはプロピレン－エチレン共重合体がより好ましい。また、これらはアイソタク
チック構造、シンジオタクチック構造の両者ともに使用可能であり、立体規則性について
も特段の制限はない。
【００３０】
　グラフト変性に用いるポリオレフィンの密度（ＪＩＳ　Ｋ７１１２に準拠して測定）は
、本発明の効果が得られる限り特に限定されないが、通常０．８～１．１０ｇ／ｃｍ3、
好ましくは０．８～１．０５ｇ／ｃｍ3、更に好ましくは０．８～１．００ｇ／ｃｍ3であ
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る。ＡＳＴＭ　Ｄ１２３８による２３０℃、２．１６ｋｇ荷重におけるメルトフローレー
ト（ＭＦＲ）は、本発明の効果が得られる限り特に限定されないが、通常０．０１～５０
０ｇ／１０分、好ましくは０．０５～２００ｇ／１０分、さらに好ましくは０．１～１０
０ｇ／１０分である。密度およびＭＦＲがこの範囲にあれば、変性後のグラフト共重合体
の密度、ＭＦＲも同程度となることからハンドリングしやすい。
【００３１】
　また、グラフト変性に用いられるポリオレフィンの結晶化度は、本発明の効果が得られ
る限り特に限定されないが、通常２％以上、好ましくは５％以上、さらに好ましくは１０
％以上である。結晶化度がこの範囲にあれば、変性後のグラフト共重合体のハンドリング
に優れる。
【００３２】
　グラフト変性に用いられるポリオレフィンのゲルパーミエーションクロマトグラフィー
（ＧＰＣ）で測定した数平均分子量（Ｍｎ）は、好ましくは５０００～５０万、さらに好
ましくは１万～１０万である。数平均分子量（Ｍｎ）がこの範囲にあれば、ハンドリング
に優れる。尚、数平均分子量は、エチレン系ポリオレフィンにおいては、コモノマー量が
１０モル％以下であればポリエチレン換算、１０モル％以上であればエチレン－プロピレ
ン換算（エチレン含量７０モル％を基準にする）で求めることが可能である。
【００３３】
　上記のようなポリオレフィンの製造は、公知のいずれの方法によっても行うことができ
、例えば、チタン系触媒、バナジウム系触媒、メタロセン触媒などを用いて重合すること
ができる。また、グラフト変性に用いられるポリオレフィンは、樹脂およびエラストマー
のいずれの形態でもよく、アイソタクチック構造、シンジオタクチック構造の両者ともに
使用可能であり、立体規則性についても特段の制限はない。市販の樹脂をそのまま利用す
ることも可能である。
【００３４】
　（グラフト重合方法）
　カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）をグラフト共重合により
得る場合には、上記のグラフト主鎖となるポリオレフィンに、カルボジイミド基と反応す
る基を有する化合物（ｍ）、更に必要に応じてその他のエチレン性不飽和単量体等をラジ
カル開始剤の存在下で、グラフト共重合する。
【００３５】
　カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）をポリオレフィン主鎖にグラフト
させる方法については特に限定されず、溶液法、溶融混練法等、従来公知のグラフト重合
法を採用することができる。
【００３６】
　カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）のグラフト量は、ポリオレフィン
（ａ）を１００重量％とした場合に、通常０．０５～２０重量％、好ましくは０．０５～
１０重量％、より好ましくは０．０５～５重量％、さらに好ましくは０．０５～３重量％
である。なお、この化合物（ｍ）のグラフト量は、ポリオレフィン（ａ）から遊離の化合
物（ｍ）を除いた後に測定される、正味のグラフト量である。また、グラフト量は、13Ｃ
-ＮＭＲ、1Ｈ-ＮＭＲ測定などの公知の手段で行うことが出来る。また、化合物（ｍ）と
して、不飽和カルボン酸およびその無水物など酸性官能基を有する単量体を用いた場合、
ポリオレフィン（ａ）に導入された官能基の量の目安となる量として、例えば、酸価を用
いることも可能である。また、無水マレイン酸を用いる場合には、赤外分光光度計を用い
て、通常１７８０～１７９０ｃｍ-1付近に検出される無水マレイン酸のカルボニル基の吸
収スペクトルに基づいてグラフト量を求めることもできる。
【００３７】
　＜ラジカル共重合＞
　カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）は、オレフィンとカルボ
ジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）とをラジカル共重合することによっても得
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ることも可能である。オレフィンとしては、上述のグラフト主鎖となるポリオレフィンを
形成する場合のオレフィンと同一のものを採用することが可能であり、また、カルボジイ
ミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）も上述の通りである。
【００３８】
　オレフィンとカルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）とを共重合させる方
法については特に限定されず、従来公知のラジカル共重合法を採用することができる。
　カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）中におけるカルボジイミ
ド基と反応する基を有する化合物（ｍ）残基の含有量は、通常は０．１～１０重量％、好
ましくは０．１～８．０重量％、さらに好ましくは０．１～６．０重量％である。カルボ
ジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）残基の含有量が、上記範囲であれば、ポリ
オレフィン（ａ）はカルボジイミド基含有化合物（ｂ）と好適に架橋して、接着用組成物
を製造することが可能となるため、好ましい。上記範囲を下回ると、接着力が不足する場
合がある。
【００３９】
　また、カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）の密度（ＪＩＳ　
Ｋ７１１２に準拠して測定）は、通常０．８７０～０．９４０ｇ／ｃｍ3、好ましくは０
．８７５～０．９４０ｇ／ｃｍ3、更に好ましくは０．８８０～０．９４０ｇ／ｃｍ3であ
る。
【００４０】
　（カルボジイミド基含有化合物（ｂ））
　カルボジイミド基含有化合物（ｂ）は、下記一般式（１）で示される繰り返し単位を有
するポリカルボジイミドである。カルボジイミド基含有化合物（ｂ）は、１種単独でも２
種以上でもよい。
　－Ｎ＝Ｃ＝Ｎ－Ｒ1　・・・　　（１）
　〔式中、Ｒ1は炭素数２から４０の２価の有機基を示す。〕
【００４１】
　ポリカルボジイミドは、脂肪族ジイソシアネート、芳香族ジイソシアネート、脂環族ジ
イソシアネートなど有機ジイソシアネートを縮合触媒の存在下、無溶媒又は不活性溶媒中
で、脱炭酸縮合反応を行なうことにより製造することができる。例えば、ヘキサメチレン
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、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、キシリ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、ジシクロヘキシルメタン－４，４'－ジイソ
シアネート、イソホロンジイソシアネートなどのジイソシアネート等が、単独で、又は複
数混合して用いられる。脱炭酸縮合反応において、触媒、反応温度、末端封止剤等を選択
することによってポリカルボジイミドの重合度を調節することができる。重合度としては
、通常２～４０、好ましくは４～２０のものが用いられる。末端封止剤としては、フェニ
ルイソシアネート、トリルイソシアネート、ナフチルイソシアネート等のモノイソシアネ
ート、メタノール、エタノール、ジエチルアミン、シクロヘキシルアミン、コハク酸、安
息香酸、エチルメルカプタンなど活性水素化合物が使用できる。縮合触媒としては、チタ
ン、ハフニウム、ジルコニウム、ナトリウム、カルシウム等のアルコラート、フォスホレ
ンオキシド等の有機リン化合物が使用できる。
【００４２】
　カルボジイミド基含有化合物（ｂ）のゲルパーミエーションクロマトグラフィー（ＧＰ
Ｃ）により求めたポリスチレン換算数平均分子量（Ｍｎ）は、本発明の効果が得られる限
り特に限定されないが、通常４００～５００，０００、好ましくは７００～１０，０００
、更に好ましくは１，０００～８，０００である。数平均分子量（Ｍｎ）がこの範囲にあ
ると、接着用組成物の接着力に優れるため好ましい。
【００４３】
　カルボジイミド基含有化合物（ｂ）は、ポリカルボジイミド中にモノカルボジイミドを
含んでもよく、単独で、又は複数の化合物を混合して使用することも可能である。
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　カルボジイミド基含有化合物（ｂ）としては、市販のカルボジイミド基含有化合物をそ
のまま使用することも可能である。市販のカルボジイミド基含有化合物としては、日清紡
績ケミカル株式会社製カルボジライト（登録商標）ＨＭＶ－８ＣＡ、ＨＭＶ－１５ＣＡや
カルボジライト（登録商標）ＬＡ１などが挙げられる。
【００４４】
　カルボジイミド化合物１分子におけるカルボジイミド基数が多くなるほど、接着剤１分
子における極性樹脂との反応点が増えるため、極性樹脂とより強固に接着することができ
る。このことから、カルボジイミド基含有化合物（ｂ）１分子中のカルボジイミド基数は
１０個以上であることが好ましい。なお、カルボジイミド基含有化合物（ｂ）１分子中の
カルボジイミド基数の上限は、本発明の効果が得られる限り特に限定されないが、１分子
中のカルボジイミド基数が増えると、カジボジイミド化合物の添加量が増加し、原料コス
トが上がるため、コストを考慮すると通常で３０である。
【００４５】
　カルボジイミド基含有化合物（ｂ）におけるカルボジイミド基含有量は、13Ｃ－ＮＭＲ
、ＩＲ、滴定法等により測定でき、カルボジイミド基当量として把握することが可能であ
る。13Ｃ－ＮＭＲでは１３０～１４２ｐｐｍ、ＩＲでは２１３０～２１４０ｃｍ-1にピー
クを観察することが可能である。
【００４６】
　13Ｃ－ＮＭＲ測定は、たとえば次のようにして行われる。すなわち、試料０．３５ｇを
ヘキサクロロブタジエン２．０ｍｌに加熱溶解させる。この溶液をグラスフィルター（Ｇ
２）で濾過した後、重水素化ベンゼン０．５ｍｌを加え、内径１０ｍｍのＮＭＲチューブ
に装入する。そして日本電子（株）製ＧＸ－５００型ＮＭＲ測定装置を用い、１２０℃で
13Ｃ－ＮＭＲ測定を行う。積算回数は、１０，０００回以上とする。
【００４７】
　（カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）とカルボジイミド基含
有化合物（ｂ）との反応）
　前記接着用組成物に含有されるカルボジイミド基を有するポリオレフィンは、カルボジ
イミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）とカルボジイミド基含有化合物（ｂ
）とを好ましくは２３０℃以上にて反応させることにより得られる。接着用組成物は、具
体的には、溶融変性などのように溶融混練することにより得ることが可能であるが、この
方法に限定されるものではない。
【００４８】
　以下に、溶融混合する場合の例を示す。カルボジイミド基と反応する基を有するポリオ
レフィン（ａ）と、カルボジイミド基含有化合物（ｂ）とを、好ましくは２３０℃以上に
て反応させる方法については、特に限定はされないが、カルボジイミド基と反応する基を
有するポリオレフィン（ａ）とカルボジイミド基含有化合物（ｂ）とを、たとえばヘンシ
ェルミキサー、Ｖ型ブレンダー、タンブラーブレンダー、リボンブレンダーなどに装入し
て混練した後、単軸押出機、多軸押出機、ニーダー、バンバリーミキサーなどで溶融混練
することによって得られる。これらのうちでも、多軸押出機、ニーダー、バンバリーミキ
サーなどの混練性能に優れた装置を使用すると、各成分がより均一に分散および反応され
た接着用組成物を得ることができるため好ましい。
【００４９】
　カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）およびカルボジイミド基
含有化合物（ｂ）の供給については、予め混合した後にホッパーから供給する方法、一部
の成分をホッパーから供給し、ホッパー部付近から押出機先端の間の任意の部分に設置し
た供給口よりその他の成分を供給する方法のいずれの方法を取ることも可能である。
【００５０】
　上記各成分を溶融混練する際の温度は、混合する各成分の融点の内、最も高い融点以上
とすることができるが、具体的には通常は１８０～３２０℃、好ましくは２３０～３００
℃、更に好ましくは２３５～２８０℃の範囲で溶融混練を行う。
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　また、下記の方法により、ポリオレフィン（ａ）とカルボジイミド基含有化合物（ｂ）
との反応率を評価することができる。
【００５１】
　上記のカルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）（リファレンス）
と、カルボジイミド基を有するポリオレフィンを含む接着用組成物に対し、各々の熱プレ
スシ－トを作成した後に、赤外吸収分析装置を用いて赤外線吸収を測定する。得られたチ
ャ－トから、ポリオレフィン（ａ）中のカルボジイミド基と反応する基に由来する吸光度
と、該ポリオレフィン（ａ）中のカルボジイミド基と反応する基に由来する吸光度と接着
用組成物中のカルボジイミド基と反応する基に由来する吸光度との差を比較して、下記式
（２）を用いて反応率を計算できる。なお、カルボジイミド基と反応する基として無水マ
レイン酸を用いた場合は、１７９０ｃｍ-1付近の吸光度を用いることができる。
【００５２】
　反応率（％）＝｛Ｘ／Ｙ｝×１００・・・（２）
　Ｘ：ポリオレフィン（ａ）中のカルボジイミド基と反応する基に由来する吸光度と接着
性組成物中のカルボジイミド基と反応する基に由来する吸光度との差
　Ｙ：ポリオレフィン（ａ）中のカルボジイミド基と反応する基に由来する吸光度
　接着用組成物について上記方法で求めた反応率は、通常４０～１００％、好ましくは６
０～１００％、更に好ましくは８０～１００％の範囲にある。
【００５３】
　（ii） 前記接着用組成物１００ｇに対し、カルボジイミド基を０．１～５０ｍｍｏｌ
の量で含む。
　前記接着用組成物は、カルボジイミド基を有するポリオレフィンを含み、そのカルボジ
イミド基の量は、接着用組成物１００ｇあたり０．１～５０ｍｍｏｌであり、好ましくは
０．２～４０ｍｍｏｌであり、より好ましくは０．５～３０ｍｍｏｌである。接着用組成
物中のカルボジイミド基の量が前記範囲内であると、接着用組成物は接着性に優れるとと
もに、ポリオレフィン（ａ）の架橋を抑制することができるので好ましい。
【００５４】
　接着剤中のカルボジイミド基の含有量は、13Ｃ－ＮＭＲ、ＩＲ、滴定法等により測定で
き、カルボジイミド基当量として把握することが可能である。13Ｃ－ＮＭＲでは１３０～
１４２ｐｐｍ、ＩＲでは２１３０～２１４０ｃｍ-1にピークを観察することが可能である
。なお、13Ｃ－ＮＭＲ測定は、たとえば、前述のカルボジイミド基含有化合物（ｂ）にお
けるカルボジイミド基含有量で記載の測定方法および実施例に記載の測定方法で行われる
。
【００５５】
　接着用組成物は、上記のようにポリカルボジイミドのカルボジイミド基（ＮＣＮ）が、
カルボジイミド基と反応する基を有する化合物（ｍ）と反応することで製造されるが、反
応の過程である程度のカルボジイミド基が消費され、ポリオレフィン基と同一分子鎖とし
てつながっているカルボジイミド基の残基がポリカーボネートとの接着性に寄与する。カ
ルボジイミド基の含量が上述の範囲を超えると、カルボジイミド基と反応する基を有する
ポリオレフィン（ａ）に対して、過剰の遊離カルボジイミド基が存在することになり、接
着性能や成形加工性が低下する。
【００５６】
　（iii）前記接着用組成物の密度が０．８７０ｇ／ｃｍ3～０．９４０ｇ／ｃｍ3である
。
　前記接着用組成物のＪＩＳ　Ｋ７１１２に準拠して測定された密度は、０．８７０～０
．９４０ｇ／ｃｍ3であり、好ましくは０．８７５～０．９４０ｇ／ｃｍ3、更に好ましく
は０．８８０～０．９４０ｇ／ｃｍ3である。接着用組成物の密度が前記範囲にあると、
接着用組成物の安定生産性、成形加工性および接着性が良好であるため、好ましい。
【００５７】
　接着用組成物のメルトフローレート（ＭＦＲ、ＡＳＴＭ　Ｄ１２３８に準拠、２３０℃
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、２．１６ｋｇ荷重）は、本発明の効果が得られる限り特に限定されないが、通常０．０
１～５００ｇ／１０分、好ましくは０．０５～２００ｇ／１０分、さらに好ましくは０．
０１～１５０ｇ／１０分である。
【００５８】
　なお、カルボジイミド基は吸水によってウレア基へ変わるが、ウレア基でもポリカーボ
ネートとの高い反応性を発揮する。したがって、本発明に係る接着用組成物中には、カル
ボジイミド基が、たとえば、大気中の水などによりウレア基へ変換されているポリオレフ
ィンが含まれていても構わず、本発明の好適態様の一つである。
【００５９】
　接着用組成物にはカルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）が使わ
れるが、本発明の目的を損なわない範囲で、未変性ポリオレフィンなど該ポリオレフィン
（ａ）と異なるポリオレフィンを含んでもかまわない。その他に、該ポリオレフィン（ａ
）およびカルボジイミド基を有するポリオレフィンと異なる、カルボジイミド基と反応す
る基を有する変性された樹脂を配合することも可能である。このような樹脂としては、例
えば、マレイン酸変性された樹脂、イミン変性された樹脂が挙げられる。これらの中では
マレイン酸変性エチレン・ブテン共重合体、マレイン酸変性エチレン・プロピレン共重合
体、マレイン酸変性エチレン・オクテン共重合体、マレイン酸変性スチレン・ブテン・ス
チレン共重合体、マレイン酸変性スチレン・エチレン・ブテン・スチレン共重合体、イミ
ン変性スチレン・ブテン・スチレン共重合体、イミン変性スチレン・エチレン・ブテン・
スチレン共重合体が好ましい。これらの樹脂は、１種単独でも、適宜２種以上を使用して
もよい。
【００６０】
　また、接着用組成物には、ポリオレフィンの分野で用いられる公知の添加剤、たとえば
、粘着付与剤、プロセス安定剤、耐熱安定剤、耐熱老化剤、フィラー等を添加することも
可能である。本発明においては、特に、粘着性を付与する目的で粘着付与剤を配合するこ
とが好ましい。粘着付与剤としては、例えば、ロジン誘導体、テルペン樹脂、石油樹脂、
およびそれらの水素化物を挙げることができ、これらの中では、水素化テルペン樹脂、水
素化石油樹脂が好ましい。粘着付与剤は、本発明の効果を奏する限り特に限定されないが
、たとえば、接着用組成物１００重量％に対して、粘着付与剤を０～３０重量％の割合で
配合することが好ましい。
【００６１】
　〔ポリカーボネートおよび接着用組成物に含まれる樹脂以外の樹脂からなる層（Ｃ）〕
　層（Ｃ）は、ポリカーボネートおよび接着用組成物に含まれる樹脂以外の、その他の樹
脂からなる。その他の樹脂としては、本発明の効果を奏する限り特に限定されないが、ポ
リオレフィン、ポリ乳酸、ポリケトン、ポリエステル、ポリアミド、エチレン・ビニルア
ルコール共重合体などが挙げられる。その他の樹脂は、１種単独でも２種以上であってよ
い。
【００６２】
　（ポリオレフィン層）
　本発明では、層（Ｃ）として、ポリオレフィン層を用いることが好適である。
　ポリオレフィン層は、ポリオレフィンを含んでなる。該ポリオレフィンとしては、炭素
数が２～２０のα－オレフィンの単独重合体および共重合体が挙げられる。該ポリオレフ
ィンは、１種単独でも２種以上であってもよい。α－オレフィンとして具体的には、エチ
レン、プロピレン、１－ブテン、４－メチル－１－ペンテン、１－ヘキセン、１－オクテ
ンなどが挙げられる。またポリオレフィンには、α－オレフィン以外の他のモノマーが少
量、例えば１０モル％以下共重合されていてもよい。他のモノマーとしては、特に限定さ
れないが、例えば、極性基（例えば、カルボニル基、水酸基、エーテル結合基など）およ
び重合性の炭素・炭素二重結合を分子中に有するモノマーが挙げられる。
【００６３】
　ポリオレフィンの具体的な例としては、たとえば、（１）エチレン単独重合体（製法は
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、低圧法、高圧法のいずれでも良い）、（２）エチレン９９～８０モル％と、プロピレン
１～２０モル％とのエチレン・プロピレン共重合体、好ましくはエチレン９５～８５モル
％と、プロピレン５～１５モル％とのエチレン・プロピレン共重合体、（３）エチレン９
９～８０モル％と、１－ブテン１～２０モル％とのエチレン・１－ブテン共重合体、好ま
しくはエチレン９５～８５モル％と、１－ブテン５～１５モル％とのエチレン・１－ブテ
ン共重合体、（４）エチレン９９～８０モル％と、１－オクテン１～２０モル％とのエチ
レン・１－オクテン共重合体、好ましくはエチレン９７～８５モル％と、１－オクテン３
～１５モル％とのエチレン・１－オクテン共重合体、（５）エチレンと、１０モル％以下
の他のα－オレフィン（プロピレン、１－ブテン、１－オクテンを除く）またはビニルモ
ノマー（たとえば、酢酸ビニル、エチルアクリレートなど）との共重合体等のエチレン系
共重合体、（６）プロピレン単独重合体、（７）プロピレンと３０モル％以下の他のα－
オレフィンとのランダム共重合体、好ましくはプロピレンと２０モル％以下の他のα－オ
レフィンとのランダム共重合体、（８）プロピレンと４０モル％以下の他のα－オレフィ
ンとのブロック共重合体、（９）１－ブテン単独重合体、（１０）１－ブテンと１０モル
％以下の他のα－オレフィンとのランダム共重合体、（１１）４－メチル－１－ペンテン
単独重合体、（１２）４－メチル－１－ペンテンと２０モル％以下の他のα－オレフィン
とのランダム共重合体などの単独重合体および共重合体が挙げられる。
【００６４】
　これらの中では、（２）エチレン９５～８５モル％と、プロピレン５～１５モル％との
エチレン・プロピレン共重合体、（３）エチレン９５～８５モル％と、１－ブテン５～１
５モル％とのエチレン・１－ブテン共重合体、（４）エチレン９７～８５モル％と、１－
オクテン３～１５モル％とのエチレン・１－オクテン共重合体、（５）エチレンと、１０
モル％以下の他のα－オレフィン（プロピレン、１－ブテン、１－オクテンを除く）また
はビニルモノマー（たとえば、酢酸ビニル、エチルアクリレートなど）との共重合体等の
エチレン系共重合体、（６）プロピレン単独重合体、（７）プロピレンと２０モル％以下
の他のα－オレフィンとのランダム共重合体、（８）プロピレンと４０モル％以下の他の
α－オレフィンとのブロック共重合体等の単独重合体および共重合体が好ましい。
【００６５】
［熱処理工程］
　熱処理工程では、共押出工程で形成されたポリカーボネート層（Ａ）および接着層（Ｂ
）を熱処理する。共押出工程でポリカーボネート層（Ａ）および接着層（Ｂ）とともに層
（Ｃ）を形成した場合には、熱処理工程でポリカーボネート層（Ａ）、接着層（Ｂ）およ
び層（Ｃ）を熱処理する。
【００６６】
　熱処理における加熱温度としては、好ましくは６０℃以上、より好ましくは７０℃以上
、より好ましくは８０℃以上である。２６０℃以上で熱処理することも可能であるが、加
熱温度の上限は、通常１６０℃である。
　熱処理方法としては、例えば、高温の物体との接触による方法が挙げられる。具体的に
は、熱プレス、熱ロール、熱水処理、熱空気槽での処理、水蒸気加熱処理といった方法で
ある、また、赤外線照射による方法も挙げられる。本発明の効果が得られる限り、共押出
成形して形成されたシートをどの方法で熱処理しても良いが、好ましい処理方法の一つと
して、１２０℃の水中、好ましくは加圧水中で４分間以上の加熱をする方法が挙げられる
。
【００６７】
　共押出工程後に熱処理工程を行うことにより、ポリカーボネート層（Ａ）と接着層（Ｂ
）との接着力が向上する。その理由は明確ではないが、積層体の成形時にポリカーボネー
トと接着層の熱膨張率の差異によって界面に発生した歪が、熱処理によって除去されるこ
とで接着力が向上するのではないかと推測される。
【００６８】
　上記積層体の製造方法においては、前記共押出工程および熱処理工程の少なくとも一方
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が、２６０℃以上で行われることが好ましい。そうすると、ポリカーボネート層（Ａ）と
接着層（Ｂ）との接着力がいっそう向上する。さらに好ましくは、共押出工程が２６０℃
以上で行われ、さらに熱処理工程が６０℃以上、好ましくは７０～１６０℃で行われる。
この場合、熱処理工程は、６０℃以上の水中で４分間以上加熱することで行われることが
好ましい。
　上記積層体の製造方法により積層体が得られ、積層体をその一部として含む共押出シー
トが得られる。
【実施例】
【００６９】
　以下、実施例及び比較例を挙げて本発明を更に具体的に説明するが、本発明はその要旨
を越えない限りこれらの実施例になんら制約されるものではない。
　［各種測定方法］
　本実施例等においては、以下の方法に従って測定を実施した。
　〔メルトフローレート（ＭＦＲ）〕
　ＡＳＴＭ　Ｄ１２３８に従い、２３０℃、２．１６ｋｇ荷重の下、測定を実施した。
　〔密度〕
　密度は、ＪＩＳ　Ｋ７１１２に準拠して測定した。
【００７０】
　〔カルボジイミド基含有化合物の数平均分子量〕
　カルボジイミド基含有化合物の数平均分子量は、ＧＰＣ（ゲルパーミエーションクロマ
トグラフィー）を用い、テトラヒドロフラン溶媒（移動相）とし、カラム温度４０℃で測
定した（ポリスチレン換算、Ｍｗ：重量平均分子量、Ｍｎ：数平均分子量）。標準ポリス
チレンは、分子量が５８０≦Ｍｗ≦７×１０6については、アジレント・テクノロジー（
株）（旧ポリマーラボラトリーズリミテッド）社製ポリスチレンＰＳ－１を用いた。
【００７１】
　〔カルボジイミド基含有量〕
　カルボジイミド基含有量は、仕込み量から算出した。
　〔無水マレイン酸のグラフト量〕
　無水マレイン酸のグラフト量は、ＦＴ－ＩＲを用いて次の方法にて測定した。
　ＦＴ－ＩＲ測定は、試料を２５０℃、３分で熱プレスシ－トを作製した後に、赤外分光
光度計（日本分光（株）社製、ＦＴ－ＩＲ４１０型）を用いて透過法で１７９０ｃｍ-1付
近の赤外吸収スペクトルを測定した。測定条件は、分解能を２ｃｍ-1、積算回数を３２回
とした。
【００７２】
　〔ポリオレフィン（ａ）とカルボジイミド基含有化合物（ｂ）との反応率（％）〕
　反応率（％）は、ＦＴ－ＩＲにて測定された、接着性組成物およびポリオレフィン（ａ
）に対して測定した無水マレイン酸のグラフト量（接着性組成物中の無水マレイン酸に由
来する吸光度（１７９０ｃｍ-1）と、ポリオレフィン（ａ）中の無水マレイン酸に由来す
る吸光度）とを用いて、上記式（２）により算出した。
【００７３】
　〔積層体の接着力〕
　得られた積層体を１５ｍｍ幅に切り取り、引張試験機を使用してＴピール法にて、ポリ
カーボネート層と接着用組成物（ＣＤＩ－ＰＰ１）からなる層との界面の接着力（単位：
Ｎ／１５ｍｍ）、または、ポリカーボネート層とＭＡＨ－ＰＥからなる層との界面の接着
力（単位：Ｎ／１５ｍｍ）を測定した。測定は室温２３℃雰囲気下および高温１００℃雰
囲気下で測定した。また、得られた積層体を１２１℃の温水で３０分間レトルト処理を行
い、上記と同様に室温雰囲気下での接着力の測定をおこなった。クロスヘッドスピードは
、３００ｍｍ／ｍｉｎとした。
【００７４】
　［使用したポリオレフィン］
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　実施例及び比較例において使用したポリオレフィンを以下に示す。尚、特に断らない限
り、該ポリオレフィンとしては、いずれも市販品を使用した。
　（１）ＰＰ－１：ポリプロピレン（ランダムＰＰ、ＭＦＲ：７ｇ／１０分、密度：０．
９１０ｇ／ｃｍ3、（株）プライムポリマー社製）
　（２）ＰＰ－２：ポリプロピレン(ホモＰＰ、ＭＦＲ：３ｇ／１０分、密度：０．９１
０ｇ／ｃｍ3、（株）プライムポリマー社製）
　（３）ＭＡＨ－ＰＥ：無水マレイン酸変性エチレン・α－オレフィンランダム共重合体
（ＭＦＲ：９．０ｇ／１０分、密度：０．９００ｇ／ｃｍ3、無水マレイン酸グラフト量
：０．２％、三井化学（株）社製）
【００７５】
　　〔実施例１および比較例１〕
　＜カルボジイミド基と反応する基を有するポリオレフィン（ａ）の製造＞
　ＰＰ－１　１００重量部に、無水マレイン酸（和光純薬工業（株）社製、以下、ＭＡＨ
と略記）１重量部、２，５－ジメチル－２，５－ビス（ｔｅｒｔ－ブチルパーオキシ）ヘ
キシン－３（日油（株）社製、商品名パーヘキシン（登録商標）２５Ｂ）０．２５重量部
を混合し、二軸混練機（（株）日本製鋼所製、ＴＥＸ－３０、Ｌ／Ｄ：４０、真空ベント
使用）を用いてシリンダー温度２２０℃、スクリュー回転数２００ｒｐｍ、吐出量８０g
／分にて押し出し、マレイン酸変性ポリプロピレン（以下、ＭＡＨ－ＰＰ－１と略記する
）を得た。ＭＡＨ－ＰＰ－１の密度は０．９１５ｇ／ｃｍ3であった。
【００７６】
　得られたＭＡＨ－ＰＰ－１をキシレンに溶解し、次いで得られたキシレン溶液をアセト
ンに注ぐことで、ＭＡＨ－ＰＰ－１を再沈させて精製した。無水マレイン酸のグラフト量
をＦＴ－ＩＲにて測定したところ０．７重量％であった。
【００７７】
　＜接着用組成物の製造＞
　ＰＰ－１　９０重量部、上記で製造したＭＡＨ－ＰＰ－１　１０重量部、およびカルボ
ジイミド基含有化合物（日清紡ケミカル（株）社製、商品名カルボジライト（登録商標）
ＨＭＶ－８ＣＡ、カルボジイミド基当量２７８、数平均分子量２１００、１分子中のカル
ボジイミド基数が９個）１．７重量部を混合し、二軸混練機（（株）日本製鋼所製、ＴＥ
Ｘ－３０、Ｌ／Ｄ＝４０、真空ベント使用）を用いてシリンダー温度２５０℃、スクリュ
ー回転数２００ｒｐｍ、吐出量８０ｇ／分にて押し出し、接着用組成物（以下、ＣＤＩ－
ＰＰ１と略記する）を製造した。
【００７８】
　得られたＣＤＩ－ＰＰ１は、ＭＦＲ（２３０℃、２．１６ｋｇ荷重）が３ｇ／１０分で
あり、密度が０.９１０ｇ／ｃｍ3であった。尚、ＦＴ－ＩＲ分析によれば、ＣＤＩ－ＰＰ
１からは無水マレイン酸のピーク（１７９０ｃｍ-1）が消失していたことから、ＭＡＨ－
ＰＰ－１のカルボジイミド基と反応する基に由来する吸光度とＣＤＩ－ＰＰ１中のカルボ
ジイミド基と反応する基に由来する吸光度との差（Ｘ）と、ＭＡＨ－ＰＰ－１中のカルボ
ジイミド基と反応する基に由来する吸光度（Ｙ）との比が１であるため、ＭＡＨ－ＰＰ－
１とカルボジイミド基含有化合物との反応率は１００％であった。カルボジイミド基含有
量は、ＣＤＩ－ＰＰ１　１００ｇに対し６．６ｍｍｏｌ（仕込み量から算出）であった。
【００７９】
　＜積層体の製造＞
　４種５層Ｔダイキャストシート成形機（ＥＤＩ社製）を使用し、共押出成形によって、
実施例１としてＰＰ－２／ＣＤＩ－ＰＰ１／ポリカーボネート／ＣＤＩ－ＰＰ１／ＰＰ－
２の積層体を作製し、比較例１としてＰＰ－２／ＭＡＨ－ＰＥ／ポリカーボネート／ＭＡ
Ｈ－ＰＥ／ＰＰ－２の積層体を作製した。ポリカーボネートとしてはＳａｂｉｃ社製、製
品名ＬＥＸＡＮ：１４１Ｒ）を用いた。ＰＰ－２層押出機は５０ｍｍφで温度を２３０℃
とし、ＣＤＩ－ＰＰ１層押出機およびＭＡＨ－ＰＥ層押出機は４０ｍｍφで温度を２８０
℃とし、ポリカーボネート層押出機は３０ｍｍφで温度を２８０℃とし、ダイス部分の温
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度を２８０℃として、１ｍ／ｍｉｎで引き取った。各層の厚みは、実施例１のＰＰ－２／
ＣＤＩ－ＰＰ１／ポリカーボネート／ＣＤＩ－ＰＰ１／ＰＰ－２および比較例１のＰＰ－
２／ＭＡＨ－ＰＥ／ポリカーボネート／ＭＡＨ－ＰＥ／ＰＰ－２とも３５０／１００／１
５０／１００／３５０（μｍ）とした。
【００８０】
　＜積層体の接着力評価＞
　上記で製造した積層体の接着力を評価した。結果を表１に示す。
【００８１】
【表１】
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