
１．緒 言

現在の私たちの生活において，プラスチックフィルムは

決して欠くことのできない非常に重要な存在になっている．

プラスチックフィルムの中でも使用量の非常に多いものの

１つに，ポリオレフィン系の熱収縮フィルムがある．ポリ

オレフィン系の熱収縮フィルムは日用品，食品などの包装

において，内容物の保護，内容物の改ざん防止，店頭での

ディスプレー効果，集積運搬といった様々な役割を果たす．

このような熱収縮フィルムはプラスチックフィルム（シー

ト）を延伸加工することにより製造されている．一般的に

熱収縮フィルムの延伸加工方法としては，チューブラー２

軸延伸法（ダブルバブル形式），テンター延伸法，ロール

延伸法，インフレーション成形法が良く知られており，各々

の製造方法により異なった熱収縮特性を有するフィルムが

製造され，包装する内容物に応じて使い分けられている．

我々はこれまでにポリオレフィン系チューブラー２軸延伸

フィルムの成形挙動，原料特性と延伸特性，加工工程条件

の影響などについて研究を行い１）～６），チューブラー２軸延

伸法での延伸加工工程までの成形に関する多くの知見を得

ることができた．しかし，延伸加工されたフィルムは残留

歪により，３０～４０℃といった製品保管環境条件下におい

て僅かな寸法変化を示すため，製品化する段階および製品

化した後に長さ，幅の変化が発生し，製品品質を損なうこ

とがしばしばある．

製品の寸法変化は延伸フィルムに限らず，あらゆるプラ

スチック加工製品において少なからず発生しており，この

ような品質低下問題を解決する方法として，一般的に熱処

理加工が行われている．熱処理加工に関しては，フィルム，

ファイバー，射出成形といった様々な成形分野で多くの研

究がなされている７）～３１）．しかし，熱収縮率を重要とする熱

収縮フィルムの熱処理に関する研究報告例は少ない．

本研究では，３０℃および４０℃の環境下において，２週

間経過後での寸法変化率が小さく，かつ実包装に必要な収

縮率に見合った熱収縮フィルムを開発するために，原料物

性と熱処理条件との相関関係について検討した．原料は共

重合されたエチレン含量wt％が異なる４種類のランダム

ポリプロピレン（r―PP）を用いて，チューブラー２軸延

伸フィルムを再度バブル形状にして，連続成形ラインで熱

処理加工を行った（トリプルバブル形式）．そして，r―PP

のエチレン含量（以後，図表中ではC２と略記する），お

よび弛緩率（Relax ratio），熱処理温度（Annealing tempera-

ture）といった熱処理加工条件が寸法変化率（Dimension

change ratio）および熱収縮率（Shrinkage）といった収

エチレン共重合ランダムポリプロピレン製チューブラー
２軸延伸フィルムの熱処理による収縮挙動への影響
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Influence of Annealing Conditions on Shrinkage behaviors of Double Bubble
Tubular Film of Ethylene Random Copolypropylene
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Stretched film of ethylene random copolypropylene（r―PP）is widely used for heat shrinkable
film. The content of copolymerized ethylene is selected in accordance with use. In this paper, the
influence of annealing conditions on dimensional stability and heat shrinkage was reported for the
stretched film of r―PP produced by double bubble tubular machine.
From this research, the prediction formula was derived by multiple linear regression analysis, and
as a result the setting guideline of annealing conditions was proposed in order to design a heat
shrinkable film of r―PP with good dimensional stability and the required heat shrinkage.
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縮挙動に与える効果および影響について詳細に調査した．

本来原料特性と熱処理に伴う収縮挙動の変化は，結晶部お

よび非晶部といった高次構造の変化と配向緩和によって議

論されるべきであるが，実際の製造プロセスにおいてはそ

れらが複雑に絡み合っており，それらの現象を，正確に示

すことが難しい．この研究では，重回帰分析による手法を

用い，熱処理条件から寸法変化率，熱収縮率を予測する手

法を検討する．また，要求された熱収縮率スペックを有し，

寸法安定性に優れた r―PP 製熱収縮フィルムを設計するた

めの指針，および，手法の確立を図る．

２．実 験 方 法

２．１ 原料
今回の研究では，延伸加工分野で一般的に使用されてい

る市販の r―PP を用いた．収縮挙動の違いを比較するため

に選定した原料を表１にまとめた．共重合されるエチレン

の含有量は熱収縮挙動と関係しており，エチレン含量が高

いと融点は低く，熱収縮率は高くなり４），熱収縮包装用途

に応じて選定される．なお，エチレンの共重合されていな

いポリプロピレンは，既報４）において延伸性の評価を行っ

た結果，チューブラー２軸延伸法では成形安定領域が狭く，

熱収縮フィルムには適していないことから，今回の研究対

象からは除外した．

２．２ チューブラー２軸延伸フィルム製造工程，熱処理
工程の概要

今回の研究に用いたチューブラー２軸延伸装置および熱

処理装置の概略図（トリプルバブル形式）を図１に示す．

原反製造工程では下向きに設置された円筒状のダイスより

チューブ状に押出された溶融樹脂を冷却水で冷却しながら，

安定板およびNip１で所定の折径巾に折り畳まれる．次に

円筒状に遠赤外線ヒーターの取り付けられた予熱・延伸工

程において加熱し，バブル内に圧縮空気を強制的に送り込

み，チューブ状のまま縦横ほぼ同時に延伸する．縦の延伸

倍率はNip２と Nip３の引取り速度差，横の延伸倍率は延

伸前原反の折径巾と延伸後の折径巾で決まる．延伸後，延

伸バブルはエアリングからの冷却エアーで冷却された後，

安定板により一旦折り畳まれる．このとき，延伸加工条件

および延伸状態を判断する指標としてNip３に取り付けて

あるトルクメーター値から得られる延伸応力を用いた１）～４）．

次に円筒状に赤外線ヒーターの取り付けられた熱処理工程

では，バブル内にエアーを送り込んで，チューブ形状で熱

処理される．熱処理の際に縦と横を一定割合弛緩させる時，

縦の弛緩割合（Relax ratio）は Nip５と Nip６による引取

り速度差，横の弛緩割合（Relax ratio）はエアーの送り込

み量により熱処理工程入口（Nip５直前）における延伸フィ

ルム折径巾とNip６通過直後のフィルム折径巾で調整する．

熱処理された後のチューブは安定板で折り畳まれ，巻取り

装置において両サイドがカットされ，２枚のフィルムが

別々に巻き取られるようになっている．

２．３ 測定試料の作製
原反厚さを３７５µm，折径幅を２３５mmとし，延伸フィ

ルムの厚さを１５µm，折径幅を１１８０mmとした．延伸倍

率は縦５倍，横５倍とした．樹脂押出量は４６．０kg／h，原
反の引取り速度（Nip１）は４．８m／min，延伸フィルムの
引取り速度（Nip３）は２４．０m／min とした．熱処理加工
するフィルムの延伸加工条件は表２にまとめた．そして，

評価に用いたフィルムの熱処理加工条件は表３にまとめて

ある．この熱処理加工条件において，熱処理温度が一定に

なっていない．これは寸法安定性の良好な熱処理条件とし

て，一定以上の弛緩率は必要であり，かつ低温熱処理が好

ましいという知見が既にあったため，成形条件および成形

状態を確認しながら，各弛緩率で約１５℃前後の熱処理温

度差を目標に任意の熱処理温度条件でサンプル試作を行っ

たためである．なお，熱処理評価に使用する延伸フィルム

の延伸加工条件に関しては，既に報告１），４）しているように

延伸フィルムの特性（収縮性，厚み精度など）が良好とな

るように，それぞれ延伸安定応力範囲内における最大延伸

応力で延伸加工された条件の延伸フィルムを熱処理加工し

た．熱処理を行っていないフィルム（Non－annealed film）

Fig．１ Schematic drawing of the double bubble
tubular process and the annealing process

Table１ Material characteristics of r―PP

Sample No．１ No．２ No．３ No．４

Material characteristics

Density（g／cm３） ０．９１ ０．９１ ０．９１ ０．９１

Melt index（g／１０min） ３．５ ２．２ ２．１ ２．１

Melting point（℃） １３２ １３８ １４３ １５４

Ethylene cont．（wt％） ５．０ ４．０ ２．７ １．４

Mw（―）＊１ ３１５，０００ ３４５，０００ ３７７，０００ ４０３，０００

Mn（―）＊２ ８６，０００ １００，０００ ９７，０００ １０４，０００

Mw／Mn（―） ３．６６ ３．４５ ３．９１ ３．４０
＊１ Weight average molecular weight
＊２ Number average molecular weight
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は，加熱しない条件で熱処理工程を通している．チューブ

ラー２軸延伸法における延伸安定応力範囲および延伸応力

と物性の関係に関しては既に報告済みである１）～４）．評価に

用いるフィルムは図１におけるNip６を通過した後，張力

をかけないようにして採取した．

熱処理フィルムの熱処理温度は，赤外線ヒーターの設定

温度を調整してフィルム表面温度を約６０～１２０℃まで調整

し，弛緩割合（R：Relax ratio）は縦横共に０，５，１０，１３，

１６％とした．フィルム表面温度の測定には接触式の温度

測定機（RKC：ST―３０，ELEMENT K）を使用し，熱処

理工程出口位置で測定した．熱処理工程入口（Nip５）に

おける引取り速度は２４．０m／min，熱処理工程出口（Nip６）
における引取り速度は弛緩率０，５，１０，１３，１６％に応じ

て，それぞれ２４．０，２２．８，２１．６，２０．９，２０．２m／min とし

た．熱処理のかかった時間は，弛緩率によって異なり４．０，

４．１，４．２，４．３，４．４sであった．縦の弛緩割合（RM），横

の弛緩割合（RT）は次式のように定義した．

RM（％）＝
V５－V６
V５

×１００ （１）

RT（％）＝
W５－W６

W５

×１００ （２）

ここで，V５；Nip５での引取り速度（m／min），V６；Nip６
の引取り速度（m／min），W５：Nip５入口でのチューブ折

径巾（mm），W６：Nip６出口でのチューブ折径巾（mm）

２．４ 熱処理フィルムの寸法変化率，熱収縮率の測定
今回の熱処理フィルムに対しては寸法変化率，熱収縮率

の２つの評価を行った．寸法変化率は比較的低い温度領域，

かつ長い時間経過で進行する収縮によるものを指し，製品

保管中などにおいて進行する収縮挙動に該当する．熱収縮

率は融点以下の比較的高い任意温度における収縮率を示す

ものであり，一般的に熱収縮包装における製品の収縮性能

を示すものである．

寸法変化率および熱収縮率測定に用いるフィルム片は

１００mm×１００mm角に切り取った．寸法変化率は，３０℃

および４０℃条件のオーブン中に２週間放置した後に測定

した．寸法変化率を測定するにあたり，今回の研究に使用

しているエチレン含量の高いサンプルで，寸法変化が観測

されなくなる日数を事前に評価し放置日数を決定した．熱

収縮率は，ASTM D２７３２に従い９０，１００，１１０，１２０℃の

グリセリン中において１０秒間浸漬した後に測定した．MD

およびTDの寸法変化率および熱収縮率（SM，ST）は次式

より算出して，MDとTDの相乗平均をとって評価した．

SM，T（％）＝
L０－Lf
L０

×１００ （３）

ここで，L０；初期の長さ，Lf；寸法変化後および収縮後の

長さを示す

２．５ フィルムの密度測定
熱処理に伴う密度変化を評価するために，固定体積膨張

法（ガス置換法）の密度測定装置（SHIMADZU Accupic

１３３０）を使用した．この測定は一般的に使用されている密

度勾配管法とほぼ同等の精度で測定でき，測定は短時間で

行うことができる．サンプル重量は２．０gで行った．

３．結果と考察

３．１ 寸法変化率
未熱処理フィルムを３０℃および４０℃恒温室に２週間放

置した後の寸法変化率とエチレン含量との相関関係を図２

に示す．表１，図３に示す各 r―PP の融点，DSC測定デー

タより，エチレン含量が少なくなるに伴い，融点が高くな

り，低温度組成成分が減少している傾向がある．寸法変化

率と融点とは相関性があると推察できる．

エチレン含量の異なる延伸フィルムを任意の条件（温

度・弛緩率）で熱処理したフィルムを３０℃および４０℃恒

温室に２週間放置した後の寸法変化率の違いを図４，５に

まとめた．熱処理を行っていない（Non－annealing：N.

Table２ Production conditions of r―PP double bubble
tubular films

Sample No．１ No．２ No．３ No．４

Average preset temperature
of the preheating process（℃）

３１４ ３１９ ３２５ ３３２

Average preset temperature
of the stretching process（℃）

３１０ ３１３ ３１５ ３２４

Film temperature at the exit
position of the preheating
process（℃）

１０７ １０８ １１２ １２１

Stretching stress（MPa） ３３．０ ３９．７ ３６．０ ２５．５

Table３ Annealing conditions of stretched films

Sample No．１ No．２ No．３ No．４

Annealed film temperature（℃）＊

Relax ratio
（％）

０

６５ ５８ ６５ ６５

７２ ７５ ７９ ８０

８７ ９３ ９５ ９５

１０３ １０４ １０６ １１０

１１７ １１７ １１９ １２０

５

６８ ６４ ８７ ８１

８５ ８５ ９８ ９４

１０５ ９４ １１６ １０８

１２０ １０８ ― １２０

１１８ ― ―

１０

８６ ７５ １０１ ９２

１０２ ８４ １０９ １２０

１１９ １０１ １２１ １１４

― １２０ ― ―

１３
８４ ８５ １１０ １３０

１０９ １０１ １２１ ―

１２０ １１８ ― ―

１６
１００ ８９ １２１ ―

１１０ １０５ ― ―

１２０ １１９ ― ―
＊The annealed film temperature denotes the annealed film
surface temperature at exit position of the annealing process.
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A．）フィルムの寸法変化率に対し，弛緩率毎に熱処理温

度条件が異なる場合の寸法変化率（実験値：Experimental

value）をプロットした．

図４―（a），（b）に示すように３０℃環境下における寸法変

化率は，エチレン含量５．０，４．０wt％の場合，弛緩率０％

（□）および５％（▲）では低減したものの，効果として

は十分でなかった．弛緩率が少なく，残留歪の緩和効果が

十分ではないと考えられる．また，熱処理の温度が１２０℃

近くになると，樹脂の融点に近くなりフィルムの一部溶融

も起こるため，安定な成形領域を外れる．従って，図中に

示してあるように，寸法安定性が良好となる条件としては

弛緩率１０％以上（○，■，△）が必要である．しかし，

熱処理温度条件を必要以上に高くすると，寸法変化率は増

加する傾向にあるので，熱処理温度は低くする必要があり，

最適条件範囲（Optimum conditions）は図中に示す領域

にあると推察できる．次に，図５―（a），（b）に示すように

４０℃環境下における寸法変化率は，エチレン含量５．０，４．０

wt％の場合，弛緩率１０％以下では低減したものの，寸法

安定性の改善効果としては十分でなかった．保管環境温度

が高くなるに伴い，未熱処理フィルムの寸法変化率は高く

なるため，寸法変化率を低減させるためには，１３％以上

の弛緩率で行なう必要がある．しかし，熱処理温度は高く

なると寸法変化率は増加する傾向にある．これは熱処理温

度によって非晶相の一部が結晶相へと転移する際に収縮挙

動が発生し，非晶相の一部は延伸され配向されるためと考

えられる．

また，図４―（c），（d）に示すように３０℃環境下における

寸法変化率は，エチレン含量２．７，１．４wt％の場合も同様

に，弛緩率０％では低減の傾向は見られたものの，効果は

不十分であった．図中に示してあるように，寸法安定性が

良好となる条件としては，弛緩率１０％以上が必要であり，

同じように熱処理の温度は低くしなければならない．さら

に，図５―（c），（d）に示すように４０℃環境下における寸法

Fig．２ The relationship between Ethylene content
（C２）and the dimension change ratios＊ of the
non annealed film
＊１Dimension change ratio denotes shrink
behavior during the preserved time２weeks in
a temperature of３０℃ and４０℃

Fig．４ Dimension change ratios＊ under the preserved temperature３０℃ of the non-annealed film and the an-
nealed films
＊Dimension change ratio denotes shrink behavior during the preserved time２weeks at the preserved tem-
perature３０℃

Fig．３ DSC curves of various r―PPs
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変化率は，エチレン含量２．７，１．４wt％の場合，弛緩率５％

以下では低減したものの，効果としては十分でなかった．

寸法変化率を低減させるためには，１０％以上の弛緩率で，

熱処理の温度は低温で行う必要がある．

以上より，r―PP 製チューブラー２軸延伸フィルムの寸

法安定性を良好にするには，保管環境温度およびエチレン

含量に応じて，弛緩率および熱処理温度条件に，適正な条

件があることが分かった．次の熱処理条件の収縮率への影

響に関する結果を併せて，熱収縮フィルムに最適な熱処理

条件の選定指針を示す．

なお，実際の製品製造においては，弛緩率を高く設定し

た場合，前の延伸工程における延伸フィルム厚さは薄くな

り，ハンドリング性，成形安定性が影響される可能性が高

くなるので，弛緩率は低いほうが好ましい．従って，この

場合の最適な弛緩率は，エチレン含量５．０および４．０％の

場合，１３％，エチレン含量２．７および１．４％の場合，１０％

が適している．

３．２ 寸法変化率，熱処理条件の予測
実験データを重回帰分析し，回帰式から寸法変化率，熱

処理条件の予測を試みた．回帰式を得るに当たって，目的

変数には寸法変化率，独立変数には熱処理温度，弛緩率，

エチレン含量を用いた．各独立変数の効果を種々検討した

結果，弛緩率と熱処理温度の積，弛緩率の累乗項などを導

入することにより，自由度調整済決定係数が高くなる傾向

が見られた．図４，５に見られるように，熱処理温度は寸

法変化率に対し効果があまり無いが，熱処理温度によって

弛緩が可能となり，その結果寸法変化率が減少しているこ

とが考察できる．以上の考察より，３０℃および４０℃環境

下における寸法変化率を予測するための回帰式（１），（２）を

それぞれ得た．

Y＝９．９×１０－３X１X２－４．６×１０－６X１２X２２＋１．０×１０－９X１３X２３

－２．７×１０－２X１－１．３X２＋６．６×１０－２X２２－１．４×１０－３X２３－

２．６×１０－２X２X３＋０．４３X３＋４．４ （４）

Rf２＝０．９４

Y＝６．８×１０－３X１X２－２．６×１０－６X１２X２２＋６．９×１０－１０（X１
３X２３－２．９×１０－２X１－１．１X２＋４．８×１０－２X２２－０．９×１０－３

X２３－４．４×１０－２X２X３＋０．７X３＋５．２ （５）

Rf２＝０．９５

Y：寸法変化率，X１：熱処理温度，X２：弛緩率，X３：

エチレン含量，Rf２＝自由度調整済決定係数

実際に，実験データ（熱処理温度，弛緩率，エチレン含

量）を式（１），（２）に当てはめ，図４，５に予測値（Predicted

value）としてプロットしたところ，エチレン含量５．０，

４．０％の場合，弛緩率０％では熱処理温度が高くなるに伴

い，寸法変化率が約２％減少する傾向を示した．また，弛

緩率５％では，熱処理温度が高くなっても寸法変化率の変

Fig．５ Dimension change ratios＊ under the preserved temperature４０℃ of the non-annealed film and the an-
nealed films
＊Dimension change ratio denotes shrink behavior during the preserved time２weeks at the preserved
temperature４０℃

Fig．６ Shrinkage in glycerin for１０s of non annealed
films
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化は殆ど見られない．さらに，弛緩率１０％以上では，熱

処理温度が高くなるに伴い，寸法変化率が僅かに増加する

傾向も表現できている．

この回帰式は，自由度調整済決定係数も高く，今回のモ

デルへのあてはまりは高いものと判断できる．従って，今

回の重回帰分析により，回帰式から今回のようなモデルに

おいて寸法変化率を予測し，熱処理条件の設定指針を得る

ことが可能である．また，通常回帰式では実験値範囲外の

外挿は，危険を伴うが実験値の熱処理温度に対し－５℃程

度の外挿であれば，対応可能であると推察している．

３．３ 熱収縮率
図６にエチレン含量の違いと未熱処理フィルムの熱収縮

率との関係を示す．未熱処理フィルムの収縮率も，寸法変

化率と同様にエチレン含量の減少に伴い，収縮率が低下す

る傾向が明確に現れている．

そして，未熱処理および任意条件で熱処理したフィルム

のグリセリン中での熱収縮率をプロットしたものを図７～

１０に示す．図７，８，９，１０は，それぞれエチレン含量が５．０，

４．０，２．７，１．４wt％である．そして，図７～１０の a），b），

c），d），e）は，それぞれ弛緩率が０，５，１０，１３，１６％

で熱処理加工されたフィルムの熱収縮率を示しており，未

熱処理フィルムと，任意の熱処理条件で加工したフィルム

の熱収縮率を示している．

エチレン含量が５．０，４．０％の場合，図７―（a），８―（a）の

ように弛緩率が０％では，内部歪は緩和しないため，熱収

縮率への影響は殆ど見られない．図７―（b），８―（b）の場合

は，５％弛緩させることによって，熱収縮率は減少してい

るので歪緩和効果が見られる．図７，８―（c）～（e）のように

弛緩率を高くするに伴い，熱収縮率は減少する傾向にある．

次に，エチレン含量が２．７，１．７％の図９，１０において

も熱処理による収縮率への影響は同じような傾向であり，

弛緩率０％では収縮率の減少が少ないことから，歪緩和効

果が低いものと考えられる．また，（b）のように弛緩率５％

では，歪緩和効果があり熱収縮率は低減している．

３．４ 熱収縮率，熱処理条件の予測
熱収縮率の実験データを全て使用し，重回帰分析するこ

とにより，熱処理条件による熱収縮率の予測を試みたが，

良好な相関が得られなかった．そこで，実験より熱処理温

度が約１２０℃になると，樹脂融解成分が増加し，成形安定

性が低下することが分っているため，熱処理温度１１５℃以

下の熱処理加工で得られたフィルムの熱収縮率，および熱

処理条件を使用して，重回帰分析をすることにより９０，１００，

１１０，１２０℃熱収縮率の予測可能性を試みた．回帰式を得

るに当たって，目的変数には各熱収縮率，独立変数には熱

処理温度，弛緩率，エチレン含量を用いた．各独立変数の

効果を種々検討した結果，エチレン含量の累乗項，弛緩率

とエチレン含量の積などを導入することにより，自由度調

整済決定係数が高くなる傾向が見られた．熱収縮率に対し

Fig．７ Shrinkage in glycerin for１０s of the non annealed film and the annealed films.
The film's material is５．０wt％ of ethylene random copolypropylene
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ては，融点と相関性のあるエチレン含量，および弛緩率が

大きく影響する．９０，１００，１１０，１２０℃の各収縮率に対し

て，下記の回帰式をそれぞれ得た．

Y＝－１．９×１０－２X１－０．２１×X２－１３．３X３＋３．０X３２＋

０．５９X３３－０．１３X３４－０．１５X２X３＋１８．４ （６）

Rf２＝０．９７

Y＝－２．７×１０－２X１－０．４５×X２－２２．６X３＋５．１X３２＋

０．９４X３３－０．２１X３４－９．９×１０－２X２X３＋１８．４ （７）

Rf２＝０．９７

Y＝－２．６×１０－２X１－０．６７×X２－３６．０X３＋７．９X３２＋１．５

X３３－０．３４X３４－１．６×１０－２X２X３＋４６．８ （８）

Rf２＝０．９９

Y＝－２．１×１０－２X１－０．６８×X２－４１．７X３＋１０．２X３２＋

１．７X３３－０．４１X３４＋２．８×１０－２X２X３＋５５．８ （９）

Rf２＝０．９９

Y：熱収縮率，X１：熱処理温度，X２：弛緩率，X３：エ

チレン含量，Rf２＝自由度調整済決定係数

この回帰式は，自由度調整済決定係数も高く，今回のモ

デルへのあてはまりは高いものと判断できる．従って，今

回の重回帰分析により，回帰式から今回のようなモデルに

おいて，熱処理条件が異なった場合の熱収縮率が予測可能

である．

３．５ フィルム密度
未熱処理および任意条件にて熱処理したフィルムの密度

測定結果を図１１に示す．図１１の（a），（b），（c），（d）は

それぞれエチレン含量が５．０，４．０，２．７，１．４wt％のサン

プルの密度を示す．

（a），（b）のようにエチレン含量が５．０，４．０wt％の場合，

以下の現象が推察される．低温度での収縮性があるため，

弛緩率０％の条件では応力緩和と同時に延伸が起こり，結

晶の一部が崩壊し密度が下がっている．また，寸法変化率

の低減効果が現れる条件では，主として低温成分である非

晶部において内部歪の緩和のみが起るため，密度は未熱処

理フィルムとほぼ同じになる．０℃および４０℃環境下に

おいて寸法安定性が得られる熱処理条件の１０～１６％では

（◇，▲，□），熱処理温度は高くなり，非晶の一部が分子

運動可能となり結晶化が信仰している．

（c），（d）のようにエチレン含量が２．７，１．４wt％の場合

には以下のことが推察される．未熱処理フィルムの寸法変

化率，および低温度での収縮率は低いので熱処理による内

部歪の緩和および高い弛緩率による結晶化進行に伴う密度

変化は非常に小さく，詳細な結晶化状態の違いは測定でき

なかった．

熱収縮フィルムの熱処理は，非晶部における内部歪の緩

Fig．８ Shrinkage in glycerin for１０s of the non annealed film and the annealed films.
The film's material is４．０wt％ of ethylene random copolypropylene
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Fig．９ Shrinkage in glycerin for１０s of the non annealed film and the annealed films.
The film's material is２．７wt％ of ethylene random copolypropylene

Fig．１０ Shrinkage in glycerin for１０s of the non annealed film and the annealed films.
The film's material is１．４wt％ of ethylene random copolypropylene
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和と僅かな結晶化のみが進行するので，密度変化は非常に

小さい．

４．結 論

チューブラー２軸延伸法によるエチレン共重合ランダム

ポリプロピレン製の熱収縮フィルムの熱処理に関する研究

を行った結果，熱処理条件から寸法変化率，熱収縮率を予

測する手法を得ることができた．また，寸法安定性に優れ，

要求された熱収縮率を有する熱収縮フィルムを開発するた

めの熱処理条件の設定指針，および手法が得られた．

・３０℃環境下において寸法安定性に優れた熱収縮フィル

ムを製造するには，弛緩率は約１０％以上が必要である．

エチレン含量が５．０，４．０wt％の高エチレン含量では，

熱処理温度は約８０℃，エチレン含量が２．７，１．４wt％の

低エチレン含量では約９０℃が必要である．

・４０℃環境下において寸法安定性に優れた熱収縮フィル

ムを製造するには，エチレン含量が４．０～５．０％の高エ

チレン含量の場合，熱処理温度は約８０℃，弛緩率は１３％

以上必要である．エチレン含量が１．４～２．７％の低エチ

レン含量の場合，熱処理温度が約９５℃，弛緩率は１０％

以上必要である．

・このようなモデルにおいて，重回帰分析を用いることに

より，熱処理条件から製品の寸法変化率，熱収縮率の予

測が可能である．

・弛緩率を設定しない熱処理は，寸法変化率の改善効果が

低い．これは，加熱による熱処理のみでは，歪の緩和効

果が低いためである．

・寸法安定性の良好な温度および弛緩率で熱処理を行って

も，温度を高くしすぎると寸法変化率は増加する傾向に

あり，弛緩率は必要以上に高くしない方が製造面からも

好ましい．

・熱収縮フィルムの製造において，熱処理による内部歪の

緩和効果は低く，結晶化は殆ど進行しない．
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