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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　シリコーン系表面調整剤が表面にブリードアウトしている自動車塗膜に対して、自動車
塗膜面接着用アクリル系粘着シートを貼付する、自動車塗膜面に対する粘着シートの接着
方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する粘着シート
の接着方法。
【請求項２】
　シリコーン系表面調整剤が表面にブリードアウトしている自動車塗膜に、自動車塗膜面
接着用アクリル系粘着シートを介して物品を貼付する、自動車塗膜面に対する物品の接合
方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
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）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する物品の接合
方法。
【請求項３】
　塗膜表面を光電子分光分析（ＥＳＣＡ）で分析した際の表面に占めるＳｉ元素比率が１
～２０％である自動車塗膜に対して、自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートを貼付す
る、自動車塗膜面に対する粘着シートの接着方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する粘着シート
の接着方法。
【請求項４】
　塗膜表面を光電子分光分析（ＥＳＣＡ）で分析した際の表面に占めるＳｉ元素比率が１
～２０％である自動車塗膜に、自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートを介して物品を
貼付する、自動車塗膜面に対する物品の接合方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する物品の接合
方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、アクリル系粘着剤組成物に関する。詳しくは、自動車塗装面接着用粘着シー
トの粘着層等として用いられる活性エネルギー線硬化性粘着剤組成物に関する。また、該
粘着剤組成物を用いたアクリル系粘着シート、および該粘着シートの自動車塗膜面への接
着方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来、自動車の外装、ボディーの保護や装飾のために、モール、プレートなどを貼着す
るために、発泡体を基材とした粘着テープ又はシート（以下、「テープ又はシート」を、
単に「シート」と総称する）が用いられている。このような自動車用塗膜に接着させる粘
着シートとしては、例えば、粘着剤層中にガラスのミクロバブル（中空微粒子）を分散さ
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せることで、接着強さと剪断力に優れた発泡体用粘着テープを用いることができる（特許
文献１参照）。しかし、上記発泡体用粘着テープは、剪断強度は高いものの、接着性が十
分でないという問題を有していた。
【０００３】
　かかる接着性の問題を解決する手段としては、例えば、（メタ）アクリル酸エステル成
分単位を主構成単位とする、重量平均分子量が５００００以上である粘着性ポリマー、同
じく重量平均分子量が２００００以下である粘着付与樹脂及び（メタ）アクリル酸エステ
ルを主成分とするモノマーからなる実質的に溶剤を含有していない粘着剤組成物（特許文
献２参照）や、光活性官能基を有するアクリル系高分子量体を主成分とする光硬化型の粘
着剤を用い、さらに基材層に無機中空粒子を添加した感圧性両面接着テープ（特許文献３
参照）などが知られている。
【０００４】
　しかしながら、近年、上記粘着テープまたはシートの被着体である自動車塗膜材料が変
更されてきており、これに伴って新たな問題が生じてきている。自動車塗料としては、主
にアクリル－メラミン架橋物が従来用いられていたが、該塗料は、メラミン樹脂のトリア
ジン環が加水分解してシミが発生するため、酸性雨に弱いという欠点を有する。このため
、酸性雨対策の観点から、メラミン樹脂を未使用または使用量を低減させたアクリル系の
塗料が用いられてきている（特許文献４参照）。また、環境問題への対応から下塗り塗料
が溶剤系から水系塗料に変更され、塗布時のはじき防止などの観点から塗料中に添加され
る表面調整剤として、シリコーン系の表面調整剤が多量に用いられるようになってきてい
る（特許文献５、６参照）。上記、耐酸性雨塗料からなる表面は、従来のアクリル－メラ
ミン架橋物からなる塗料に比べ、接着性が低下する傾向にあった。また、シリコーン系表
面調整剤も、シリコーンのような低表面張力物質が塗膜表面に存在することにより、粘着
シートとの濡れ性が低下し接着力低下を招いており、この傾向は、特に表面調整剤を多量
に添加した場合には顕著であった。
【０００５】
　すなわち、近年の新たな耐酸性雨性の自動車塗膜に対しては、未だ十分な接着力を発揮
できる粘着シートが得られていないのが現状である。
【０００６】
【特許文献１】特公昭５７－１７０３０号公報
【特許文献２】特開２００１－４９２００号公報
【特許文献３】特開２０００－２４８２４１号公報
【特許文献４】特開平６－１０８００１号公報
【特許文献５】特開２００２－２４１６９８号公報
【特許文献６】特開２００３－２２６８３４号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明の目的は、酸性雨耐性塗膜に対しても優れた接着力を発揮し、特にシリコーン系
の表面調整剤がブリードアウトしている状態の塗膜表面に対しても優れた接着力を発揮す
る粘着層を形成できるアクリル系粘着剤組成物を提供することにある。また、該粘着剤組
成物を用いたアクリル系粘着シートと該シートの自動車塗膜への接着方法を提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者らは、上記の目的を達成するため鋭意検討した結果、特定の（メタ）アクリル
酸アルキルエステルを主成分とするモノマー混合物及び／又はその部分重合物と、（メタ
）アクリル酸アルキルエステル及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイルを
単量体成分とする共重合オリゴマーからなるアクリル系粘着剤、該粘着剤を用いた粘着シ
ートによって、上記課題を解決しうることを見出し、本発明を完成した。さらに、該粘着
シートが特定の自動車塗膜に特に効果的であることを見出し、本発明を完成した。
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【００１７】
　本発明は、シリコーン系表面調整剤が表面にブリードアウトしている自動車塗膜に対し
て、前記の自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートを貼付する、自動車塗膜面に対する
粘着シートの接着方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する粘着シート
の接着方法を提供する。
【００１８】
　また、本発明は、シリコーン系表面調整剤が表面にブリードアウトしている自動車塗膜
に、前記の自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートを介して物品を貼付する、自動車塗
膜面に対する物品の接合方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する物品の接合
方法を提供する。
【００１９】
　さらに、本発明は、塗膜表面を光電子分光分析（ＥＳＣＡ）で分析した際の表面に占め
るＳｉ元素比率が１～２０％である自動車塗膜に対して、前記の自動車塗膜面接着用アク
リル系粘着シートを貼付する、自動車塗膜面に対する粘着シートの接着方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する粘着シート
の接着方法を提供する。
【００２０】
　さらに、本発明は、塗膜表面を光電子分光分析（ＥＳＣＡ）で分析した際の表面に占め
るＳｉ元素比率が１～２０％である自動車塗膜に、前記の自動車塗膜面接着用アクリル系
粘着シートを介して物品を貼付する、自動車塗膜面に対する物品の接合方法であり、
　前記自動車塗膜面接着用アクリル系粘着シートが、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ
）の少なくとも片面に、アクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を有
し、
　前記アクリル系粘着剤組成物が、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）アクリ
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ル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部分重
合物（ａ）、および、単量体成分として（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）９
６～９９．５重量％及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）０．
１～４重量％を含む、重量平均分子量１０００～３００００である（メタ）アクリル酸エ
ステル共重合オリゴマー（ｂ）を含むことを特徴とする自動車塗膜面に対する物品の接合
方法を提供する。
【発明の効果】
【００２１】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物によれば、前記構成を有しているので、酸性雨耐性塗
膜、特に、シリコーン系表面調整剤が多量に添加された塗膜等の難接着性塗膜に対しても
優れた接着力を示す粘着層を形成しうる。このため、該粘着剤組成物を粘着層として用い
た粘着シートは、上記難接着性の自動車塗膜等に用いた場合にも、使用中に剥がれなどの
トラブルが発生しない優れた特性を発揮する。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２２】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物は、炭素数２～１４のアルキル基を有する（メタ）ア
クリル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とするビニル系モノマー又はその部
分重合物（ａ）（以下、「成分（ａ）」と称する）、及び、（メタ）アクリル酸アルキル
エステル（ｂ１）と（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）を必須の
単量体成分とする（メタ）アクリル酸エステル共重合オリゴマー（ｂ）（以下、「成分（
ｂ）」と称する）を必須の構成成分とする。また、上記に加えて、光重合開始剤（ｃ）、
多官能（メタ）アクリレート（ｄ）を構成成分として含むことが好ましい。さらに、その
他の添加剤成分を含んでいてもよい。なお、本発明にいう「（メタ）アクリル」とは「ア
クリル及び／又はメタクリル」を意味し、他も同様である。
【００２３】
　なお、本発明においては、特に記載がない限り、「主成分」とは、当該全成分の総重量
に対して５０重量％以上（５０～１００重量％）であることをいい、好ましくは７０重量
％以上であることをいう。
【００２４】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物は、特に限定されないが、活性エネルギー線硬化性で
あることが好ましく、さらに好ましくは紫外線硬化性である。紫外線硬化性である場合に
は、溶剤を使用しないため環境面で優れ、さらに厚膜化が容易となる。
【００２５】
［成分（ａ）：ビニル系モノマー及び／又はその重合体］
　本発明のアクリル系粘着剤組成物に用いる成分（ａ）は、主として粘着性を担う粘着剤
成分であり、ビニル系モノマー又はその部分重合物である。上記成分（ａ）として用いら
れるビニル系モノマーは、炭素数２～１４のアルキル基（シクロアルキル基を含む）を有
する（メタ）アクリル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）を主成分とする。ビニル系モ
ノマーは、単一のモノマー（ａ１）のみから構成されていてもよいし、複数のモノマー（
ａ１）の混合物またはモノマー（ａ１）とそれ以外の共重合性モノマー（ａ２）との混合
物であってもよい。また、成分（ａ）は、上記ビニル系モノマー混合物を予備重合した部
分重合物であってもよい。ここでいう「部分重合物」とは、ビニル系モノマー混合物を一
部重合させたものであり、ビニル系モノマーを単量体成分とする低重合度の重合体、又は
、該重合体と未反応のビニル系モノマーの混合物をいう。
【００２６】
　上記ビニル系モノマーに用いられる（メタ）アクリル酸アルキルエステルモノマー（ａ
１）（以下、「モノマー（ａ１）」と称する）は、炭素数２～１４の直鎖状、分岐鎖状又
は環状のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸アルキルエステルである。中でも、接着
特性のバランスの観点から、炭素数は３～１０が好ましく、より好ましくは４～９である
。（メタ）アクリル酸アルキルエステルモノマー（ａ１）としては、例えば、エチル（メ
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タ）アクリレート、ｎ－プロピル（メタ）アクリレート、イソプロピル（メタ）アクリレ
ート、ｎ－ブチル（メタ）アクリレート、ｓｅｃ－ブチル（メタ）アクリレート、ｔ－ブ
チル（メタ）アクリレート、ｎ－オクチル（メタ）アクリレート、イソオクチル（メタ）
アクリレート、２－エチルヘキシル（メタ）アクリレート、イソノニル（メタ）アクリレ
ート、ドデシル（メタ）アクリレートなどが挙げられる。中でも、接着特性のバランスの
観点から、上記のアクリル酸アルキルエステルが好ましく、特に好ましくは、２－エチル
ヘキシルアクリレート、イソオクチルアクリレート、ｎ－ブチルアクリレートである。こ
れらのモノマー（ａ１）は１種または２種以上を用いることができる。
【００２７】
　また、本発明のビニル系モノマーとして用いられる共重合性モノマー（ａ２）としては
、例えば、アクリル酸、メタクリル酸、カルボキシエチルアクリレート、カルボキシペン
チルアクリレート、イタコン酸、マレイン酸、クロトン酸等のカルボキシル基含有モノマ
ー；（メタ）アクリル酸２－ヒドロキシエチル、（メタ）アクリル酸２－ヒドロキシプロ
ピル、（メタ）アクリル酸４－ヒドロキシブチル、（メタ）アクリル酸６－ヒドロキシヘ
キシル、（メタ）アクリル酸８－ヒドロキシオクチル、（メタ）アクリル酸１０－ヒドロ
キシデシル、（メタ）アクリル酸１２－ヒドロキシラウリル、（４－ヒドロキシメチルシ
クロヘキシル）－メチルアクリレート等のヒドロキシル基含有モノマー；無水マレイン酸
、無水イタコン酸等の酸無水物モノマー；２－アクリルアミド－２－メチルプロパンスル
ホン酸、スルホプロピルアクリレート等のスルホン酸基含有モノマー；２－ヒドロキシエ
チルアクリロイルホスフェート等の燐酸基含有モノマー；（メタ）アクリルアミド、Ｎ－
置換（メタ）アクリルアミド（例えばＮ－メチロールアクリルアミドなど）等のアミド系
モノマー；Ｎ－（メタ）アクリロイルオキシメチレンスクシンイミド、Ｎ－（メタ）アク
リロイル－６－オキシヘキサメチレンスクシンイミド、Ｎ－（メタ）アクリロイル－８－
オキシオクタメチレンスクシンイミド等のスクシンイミド系モノマーなどが挙げられる。
さらに、酢酸ビニル、Ｎ－ビニルピロリドン、Ｎ－ビニルカルボン酸アミド類、スチレン
、Ｎ－ビニルカプロラクタム等のビニル系モノマー；アクリロニトリル、メタクリロニト
リルなどのシアノアクリレート系モノマー；（メタ）アクリル酸グリシジル、テトラヒド
ロフルフリル（メタ）アクリレート、ポリエチレングリコール（メタ）アクリレート、フ
ッ素（メタ）アクリレート、シリコーン（メタ）アクリレート、２－メトキシエチルアク
リレート等のアクリル酸エステル系モノマー；メチル（メタ）アクリレートやオクタデシ
ル（メタ）アクリレート等の上記炭素数２～１４のアルキル基を有するアルキル（メタ）
アクリレート（ａ１）とは異なるアルキル基を有するアルキル（メタ）アクリレートなど
も共重合性モノマー（ａ２）として用いられていてもよい。上記共重合性モノマー（ａ２
）は、１種又は２種以上が用いられる。
【００２８】
　共重合性モノマー（ａ２）としては、上記の中でも、ヒドロキシル基含有モノマー、カ
ルボキシル基含有モノマーが好ましく、特に、アクリル酸が好ましい。例えば、成分（ａ
）において、共重合性モノマー（ａ２）としてのアクリル酸を、モノマー（ａ１）／共重
合性モノマー（ａ２）＝９０／１０～９９／１の割合（重量％）で用いると、接着力の向
上を図ることができる。
【００２９】
　本発明の成分（ａ）中におけるモノマー（ａ１）成分の含有量は、７０重量％以上であ
る。本発明の成分（ａ）において、共重合性モノマー（ａ２）が用いられる場合、モノマ
ー（ａ１）と共重合性モノマー（ａ２）との割合（重量％）は、（ａ１）／（ａ２）＝７
０／３０～９９．９／０．１（好ましくは８０／２０～９９．５／０．５、さらに好まし
くは９０／１０～９９／１）である。
【００３０】
　本発明の成分（ａ）は、アクリル系粘着剤組成物の粘度調整などの観点から、上記ビニ
ル系モノマー混合物を予備重合した部分重合物であってもよい。その場合に、部分重合物
に含まれる上記ビニル系モノマーの重合体の重合度は、特に限定されないが、塗工性に適
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部分重合は、通常、酸素との接触を避けて活性エネルギー線（特に紫外線）を照射するこ
とにより行われる。
【００３１】
　本発明の成分（ａ）がビニル系モノマー混合物の部分重合物である場合、その重合率は
、含まれる重合体の分子量等よっても異なり特に限定されないが、２～４０重量％程度で
あり、好ましくは５～２０重量％程度である。なお、部分重合物の重合率は、部分重合物
約０．５ｇを精秤し、これを１３０℃で２時間乾燥した後の重量を精秤して重量減少量［
揮発分（未反応モノマー重量）］を求め、得られた数値を以下の式に代入して算出した。
　部分重合物の重合率（％）＝［１－（重量減少量）／（乾燥前の部分重合物の重量）］
×１００
【００３２】
［成分（ｂ）：（メタ）アクリル酸アルキルエステル／反応性シリコーンオイル共重合オ
リゴマー］
　本発明のアクリル系粘着剤組成物に用いる成分（ｂ）は、（メタ）アクリル酸アルキル
エステル（ｂ１）及び（メタ）アクリロイル基を有するシリコーンオイル（ｂ２）（以下
、「（メタ）アクリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）」と称する）を必須の単量体
成分とする共重合オリゴマーである。成分（ｂ）は、（メタ）アクリル酸アルキルエステ
ル（ｂ１）及び（メタ）アクリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）のみからなる共重
合体でもよいし、さらにその他の共重合成分を含んでいてもよい。また、（メタ）アクリ
ル酸アルキルエステル（ｂ１）、（メタ）アクリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）
は、それぞれ１種ずつでもよいし、２種以上を含んでいてもよい。
【００３３】
　上記成分（ｂ）に用いられる（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）としては、
特に限定されず、炭素数２～１４程度の直鎖状、分岐鎖状又は環状のアルキル基を有する
（メタ）アクリル酸アルキルエステルを用いることができる。中でも、接着特性のバラン
スの観点から、ホモポリマーとした場合のガラス転移温度（Ｔｇ）の比較的高いものが好
ましく、ホモポリマーのＴｇが４０～１５０℃の範囲であるものが好ましく、より好まし
くは６０～１２０℃である。このような（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）と
しては、例えば、シクロヘキシルメタクリレート（Ｔｇ：６６℃）、イソボルニルメタク
リレート（Ｔｇ：９４℃）、ｔ－ブチルメタクリレート（Ｔｇ：１０７℃）などが好まし
く例示され、中でもシクロヘキシルメタクリレートが特に好ましい。
【００３４】
　上記成分（ｂ）に用いられる（メタ）アクリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）は
、分子内に少なくとも１つの（メタ）アクリロイル基を有するポリオルガノシロキサンで
ある。上記シリコーンオイルのベースポリマーとなるシリコーンは、主鎖がシロキサン結
合からなるポリシロキサンであればよく、例えば、全ての側鎖、末端がメチル基からなる
ジメチルシリコーン、側鎖の一部にフェニル基を含むメチルフェニルシリコーン、側鎖の
一部が水素であるメチルハイドロジェンシリコーンなどが挙げられる。中でも、好ましく
は、ジメチルシリコーンである。（メタ）アクリロイル基の導入位置は、特に限定されず
、主鎖の両末端（両末端型）または片末端（片末端型）に有していてもよいし、側鎖（側
鎖型）に有していてもよく、さらに、側鎖および末端（両末端、片末端）に有していても
よい。中でも、接着特性のバランス、重合時にゲル化を起こさない等の観点から、片末端
に（メタ）アクリロイル基を有するポリオルガノシロキサンが好ましく、この様なシリコ
ーンオイルは、例えば、下記の構造式で表される（下記は、片末端メタクリロイル基含有
シリコーンオイル）。
【００３５】
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【化１】

【００３６】
　式中、Ｒ1、Ｒ2は水素原子、メチル基、フェニル基であり、特に好ましくはメチル基で
ある。Ｒ3、Ｒ4は炭化水素基であり、酸素原子、窒素原子、硫黄原子を含んでいてもよい
。さらに、式中のｎは、１以上の整数であり、５～１００が好ましい。
【００３７】
　本発明で用いられる（メタ）アクリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）は、市場で
も入手可能であり、例えば、信越シリコーン（株）製「Ｘ－２２－２４２６、Ｘ－２２－
１７４ＤＸ、Ｘ－２２－２４７５」、チッソ（株）製「サイラプレーン　ＦＭ－０７１１
、ＦＭ－０７２１、ＦＭ－０７２５、ＴＭ－０７０１、ＴＭ－０７０１Ｔ」、東亞合成（
株）製「ＡＫ－５、ＡＫ－３０」などが使用可能である。
【００３８】
　本発明の成分（ｂ）中の、（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）の含有量は、
接着特性の観点から、成分（ｂ）中の全モノマー成分に対して、９６～９９．５重量％が
好ましく、より好ましくは９６～９９重量％、さらに好ましくは９６～９８重量％である
。
【００３９】
　本発明の成分（ｂ）中の、（メタ）アクリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）の含
有量は、成分（ｂ）中の全モノマー成分に対して、０．１～４重量％が好ましく、より好
ましくは０．５～３．５重量％、さらに好ましくは０．７～３重量％である。（メタ）ア
クリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）の含有量が０．１重量％未満では、本発明の
効果（難接着表面に対する接着力向上効果）が得られず、４重量％を超える場合には接着
特性を発現しにくくなる。
【００４０】
　本発明の成分（ｂ）において、（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）、（メタ
）アクリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）以外の単量体成分の含有量は、接着特性
の観点から、成分（ｂ）中の全モノマー成分に対して、０～４重量％が好ましく、より好
ましくは０～３重量％である。
【００４１】
　なお、上記成分（ｂ）中の（メタ）アクリル酸アルキルエステル（ｂ１）、（メタ）ア
クリロイル基含有シリコーンオイル（ｂ２）等の単量体成分の含有量は、成分（ｂ）製造
における各単量体成分の仕込量の割合（配合割合）をいう。
【００４２】
　本発明の成分（ｂ）の重量平均分子量は、１０００～３００００であり、好ましくは１
５００～２００００、より好ましくは２０００～１５０００である。成分（ｂ）の重量平
均分子量が１０００未満の場合には保持力、剪断力が悪化するおそれがあり、３００００
を超える場合には成分（ａ）との相溶性が低下するおそれがある。
【００４３】
　本発明の成分（ｂ）のガラス転移温度（Ｔｇ）は、４０～１５０℃が好ましく、より好
ましくは５０～１３０℃、さらに好ましくは６０～１２０℃である。成分（ｂ）のガラス
転移温度が４０℃未満の場合には、接着力を発現しにくくなる場合があり、１５０℃を超
える場合にはタックを発現しにくくなる場合がある。
【００４４】
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　なお、上記ガラス転移温度（Ｔｇ）は、成分（ｂ）に用いた単量体Ｍi（ｉ＝１、２、
・・・、ｉ）の各ホモポリマーのガラス転移温度Ｔｇi（ｉ＝１、２、・・・、ｉ）と、
前記単量体の（メタ）アクリル系オリゴマー中における重量分率Ｘi（ｉ＝１、２、・・
・、ｉ）より、式：１／Ｔｇ＝Σ（Ｘi／Ｔｇi）に従い算出されるＴｇ（理論値）を示し
ている。
【００４５】
　本発明の成分（ｂ）は上記、モノマー成分を共重合することによって得られる。重合方
法としては、乳化重合法、懸濁重合法、溶液重合法、塊状重合法などの公知慣用の方法を
用いることができるが、作業性、生産性の観点から、溶液重合法が好ましい。溶液重合に
よれば、塊状重合などに比べ、溶媒の緩和効果により温度制御が容易であり、分子量を制
御し易い。また、有機溶媒を用いるため、乳化剤や溶媒である水の除去が必要な乳化重合
や懸濁重合と比べて、乾燥などにより比較的容易に溶媒を除去できる点でも好ましい。
【００４６】
　上記成分（ｂ）の重合においては、特に限定されないが、一般的に連鎖移動剤を添加す
ることにより、重量平均分子量を制御することができる。連鎖移動剤としては、例えば、
２－メルカプトエタノール、ラウリルメルカプタン、グリシジルメルカプタン、メルカプ
ト酢酸、チオグリコール酸２－エチルヘキシル、２，３－ジメチルカプト－１－プロパノ
ール、α－メチルスチレンダイマーなどを用いることが可能である。連鎖移動剤の使用量
としては、例えば、成分（ｂ）の全モノマー成分１００重量部に対して、０．５～１５重
量部程度が好ましい。
【００４７】
　また、反応温度や重合開始剤の添加量によっても、重量平均分子量の微調整が可能であ
る。上記成分（ｂ）の重合における反応温度は、特に限定されないが、例えば、溶液重合
の場合、５０～９０℃が好ましい。また、重合開始剤としては、例えば、２，２´－アゾ
ビスイソブチロニトリル、２，２´－アゾビス（４－メトキシ－２，４－ジメチルバレロ
ニトリル）、２，２´－アゾビス（２，４－ジメチルバレロニトリル）、２，２´－アゾ
ビス（２－メチルブチロニトリル）、１，１´－アゾビス（シクロヘキサン－１－カルボ
ニトリル）、２，２´－アゾビス（２，４，４－トリメチルペンタン）、ジメチル－２，
２´－アゾビス（２－メチルプロピオネート）等のアゾ系重合開始剤；ベンゾイルパーオ
キサイド、ｔ－ブチルハイドロパーオキサイド、ジ－ｔ－ブチルパーオキサイド、ｔ－ブ
チルパーオキシベンゾエート、ジクミルパーオキサイド、１，１－ビス（ｔ－ブチルパー
オキシ）３，３，５－トリメチルシクロヘキサン、１，１－ビス（ｔ－ブチルパーオキシ
）シクロドデカン等の過酸化物系重合開始剤などの油溶性重合開始剤が好ましく例示され
る。重合開始剤は、単独で又は２種以上組み合わせて使用することができる。重合開始剤
の使用量は、通常の使用量であればよく、例えば、成分（ｂ）の全モノマー成分１００重
量部に対して、０．０１～２０重量部程度の範囲から選択することができる。
【００４８】
　上記、重合においては、一般的に、反応温度を高くすると、開始剤の開裂が増し、ラジ
カルが多く発生し、連鎖移動の頻度が増すため、生成する成分（ｂ）の重量平均分子量は
小さくなる。また、重合開始剤の使用量が多い場合にも、ラジカル発生量が増し、成分（
ｂ）の重量平均分子量は小さくなる。
【００４９】
　なお、溶液重合では、各種の一般的な溶剤を用いることができる。このような溶剤とし
ては、酢酸エチル、酢酸ｎ－ブチル等のエステル類；トルエン、ベンゼン等の芳香族炭化
水素類；ｎ－ヘキサン、ｎ－ヘプタン等の脂肪族炭化水素類；シクロヘキサン、メチルシ
クロヘキサン等の脂環式炭化水素類；メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトン等の
ケトン類などの有機溶剤が挙げられる。溶剤は単独で又は２種以上組み合わせて使用する
ことができる。
【００５０】
［光重合開始剤（ｃ）］
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　本発明のアクリル系粘着剤組成物が活性エネルギー線硬化性（例えば、紫外線硬化性）
の粘着剤組成物である場合には、アクリル系粘着剤組成物には、光重合開始剤（ｃ）を添
加することが好ましい。光重合開始剤（ｃ）としては、特に限定されないが、例えば、ベ
ンゾインメチルエーテル、ベンゾインプロピルエーテル、２，２－ジメトキシ－１，２－
ジフェニルエタン－１－オンなどのベンゾインエーテル；アニソールメチルエーテルなど
の置換ベンゾインエーテル；２，２－ジエトキシアセトフェノン、２，２－ジメトキシ－
２－フェニルアセトフェノン、１－ヒドロキシ－シクロヘキシル－フェニルケトンなどの
置換アセトフェノン；２－メチル－２－ヒドロキシプロピオフェノンなどの置換αケトー
ル；２－ナフタレンスルホニルクロライドなどの芳香族スルホニルクロライド；１－フェ
ニル－１，１－プロパンジオン－２－（ｏ－エトキシカルボニル）－オキシムなどの光活
性オキシムなどが挙げられる。
【００５１】
［多官能（メタ）アクリレート（ｄ）］
　本発明のアクリル系粘着剤組成物には、粘着剤に適度なゲル分率を付与する観点から、
多官能（メタ）アクリレート（ｄ）を添加することが好ましい。多官能（メタ）アクリレ
ート（ｄ）としては、少なくとも２個の（メタ）アクリロイル基を有する化合物を使用で
き、特に限定されないが、例えば、トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリレート、
ペンタエリスリトールテトラ（メタ）アクリレート、１，２－エチレングリコールジ（メ
タ）アクリレート、１，６－ヘキサンジオールジ（メタ）アクリレート、１，１２－ドデ
カンジオールジ（メタ）アクリレートなどが挙げられる。これらの多官能（メタ）アクリ
レート（ｄ）は、単独で使用されていてもよいし、２種以上組み合わせて使用されていて
もよい。
【００５２】
［その他の添加剤］
　本発明のアクリル系粘着剤組成物には、本発明の効果を損ねない範囲で、上記成分の他
の添加剤を添加してもよい。そのような添加剤としては、例えば、粘着付与剤（例えば、
テルペン系樹脂（テルペン樹脂、テルペンフェノール樹脂、芳香族変性テルペン樹脂、水
添テルペン樹脂など）、石油樹脂（脂肪族系、脂環式系、芳香族系）、ロジン系樹脂（ロ
ジン、水添ロジンエステルなど）、クマロンインデン系樹脂、スチレン系樹脂など）、顔
料などの着色剤や充填剤（例えば、酸化カルシウム、酸化マグネシウム、シリカ、酸化亜
鉛、酸化チタンなど）、架橋剤（例えば、イソシアネート系架橋剤、エポキシ系架橋剤、
ウレア系架橋剤、メラミン系架橋剤、カルボン酸又は酸無水物系架橋剤、金属化合物系架
橋剤など）、交叉結合剤、難燃剤、老化防止剤、帯電防止剤、軟化剤（例えば、プロセス
オイルや石油系軟化剤など）、酸化防止剤、可塑剤、界面活性剤、発泡剤（熱膨張性微小
球など）等が挙げられる。
【００５３】
　また、上記添加剤の他にも、アクリル系粘着剤組成物の粘度を調節する観点から、増粘
用ポリマーを配合してもよい。増粘用ポリマーとしては、例えば前記（メタ）アクリル酸
アルキルエステル（ａ１）にアクリル酸、アクリルアミド、アクリロニトリル、アクリロ
イルモルホリン等を共重合したポリマー；スチレンブタジエンゴム（ＳＢＲ）；イソプレ
ンゴム；スチレンブタジエンブロック共重合体（ＳＢＳ）；エチレン－酢酸ビニル共重合
体；アクリルゴム；ポリウレタン；ポリエステル等が挙げられる。これらの増粘用ポリマ
ーは、１種または２種以上が組み合わせて用いられていてもよい。
【００５４】
［アクリル系粘着剤組成物］
　本発明のアクリル系粘着剤組成物は、上記成分（ａ）、（ｂ）、及び、必要に応じて、
光重合開始剤（ｃ）、多官能（メタ）アクリレート（ｄ）、その他の添加剤を、公知慣用
の手法を用いて混合することによって得られる。
【００５５】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物中における成分（ｂ）の添加量は、特に限定されない
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が、成分（ａ）１００重量部に対して、５～４０重量部が好ましく、より好ましくは５～
２０重量部である。成分（ｂ）の添加量が５重量部未満には本発明の効果（難接着表面に
対する接着力向上効果）が十分に発揮できない場合があり、４０重量部を超えるとタック
が低下する場合がある。
【００５６】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物における光重合開始剤（ｃ）を添加する場合の添加量
は、特に限定されないが、成分（ａ）１００重量部に対して、０．００１～５重量部が好
ましく、より好ましくは、０．０１～２重量部である。光重合開始剤（ｃ）の添加量が０
．００１重量部未満では、重合率が低下し、粘着剤層の硬化が不十分となる場合があり、
添加量が５重量部を超えると、重合後のポリマーの分子量が低下し、接着特性を発現しに
くくなる場合がある。
【００５７】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物に多官能（メタ）アクリレート（ｄ）を添加する場合
の添加量は、特に限定されないが、成分（ａ）１００重量部に対して、０．００１～３０
重量部が好ましく、より好ましくは０．００５～５重量部である。多官能（メタ）アクリ
レート（ｄ）の添加量が０．００１重量部未満では接着特性、特に保持性（外力に対して
被着体との接着を維持する性能）が得られない場合があり、３０重量部を超えると粘着性
が低下する場合がある。
【００５８】
　増粘用ポリマーは、アクリル系粘着剤組成物中、４０重量％以下（例えば５～４０重量
％）の範囲で用いられることが好ましい。
【００５９】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物中の上記成分以外の添加剤の合計の添加量は、特に限
定されないが、成分（ａ）１００重量部に対して、５～４０重量部程度が好ましい。
【００６０】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物の粘度（Ｂ型粘度計、測定温度：２５℃）は、塗布加
工性、取り扱い性等の観点から、０．３～４０Ｐａ・ｓが好ましい。粘度は、部分重合物
の重合率や増粘用ポリマーの配合などにより調整することができる。
【００６１】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物は、アクリル系の粘着剤成分である成分（ａ）に対し
て、反応性シリコーンオイルを共重合した特定のアクリル系オリゴマーを少量組み合わせ
ることにより、メラミン樹脂を未使用または使用量を低減させたアクリル系酸性雨耐性塗
膜（難接着性塗膜）に対して、特に、さらにシリコーン系表面調整剤を含む難接着性塗膜
に対して、高い接着力を発揮することができる。上記作用効果の詳細な発現機構は不明で
あるが、以下のような機構が推定される。
【００６２】
　本願発明の粘着剤組成物を用いて、粘着剤層を形成させると、本発明の成分（ｂ）は、
分子中にポリオルガノシロキサン構造を有しており、かつ、（メタ）アクリル酸アルキル
エステルを主成分とする分子鎖を有しているため、アクリル樹脂からなる粘着剤層にポリ
オルガノシロキサンを保持できる。本発明の成分（ｂ）のかわりに、粘着剤層中に単なる
シリコーンオイルを分散させる場合には、シリコーンオイルは、アクリル系粘着剤との親
和性が低いため、粘着剤層表面にブリードアウトし、かえって粘着力を低下させる。
【００６３】
　従来の粘着剤においては、主にメラミン成分と粘着剤中にカルボキシル基の相互作用に
より接着効果を得ていると推測されるが、メラミン樹脂を低減させた塗膜では当該効果が
得られにくくなっている。これに対して、本発明においては、特に、シクロヘキシルメタ
クリレートなどのＴｇの高い単量体成分を主骨格とする成分（ｂ）を使用する場合には、
接着界面強度が向上することによるものと推定されるが、メラミン樹脂を低減させた塗膜
に対しても優れた接着特性を発揮できる。
【００６４】
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　また、塗膜中にシリコーン系表面調整剤が添加されている場合には、前述の通り、塗膜
表面にはシリコーン成分がブリードするため、従来の粘着剤に対しては濡れ性が低下し、
接着性が低下する。これに対して、本発明の粘着剤組成物からなる粘着剤層は、粘着剤層
中にポリオルガノシロキサン構造が保持されているため、シリコーン系表面調整剤との親
和性が高く、塗膜表面（即ち、塗膜と粘着剤層との界面）に存在するシリコーン系表面調
整剤を粘着剤層中に吸収することにより、表層の表面調整剤の濃度が低下し、接着力が向
上する。
【００６５】
　本発明のアクリル系粘着剤組成物の使用用途としては、特に限定されないが、例えば、
粘着シートの粘着剤層として好ましく用いられる。粘着シートとしては、ポリオレフィン
（ポリプロピレン等）、ポリエステル（ポリエチレンテレフタレート等）などのプラスチ
ックフィルム、通気性等を有する多孔質フィルム、中空微小球状体を含む弾性体層、紙、
布、不織布、金属箔などの支持基材上に本発明のアクリル系粘着剤組成物からなる粘着剤
層を設けた粘着シートが例示されるが、中でも、中空微小球状体を含む弾性体層の少なく
とも片面に本発明のアクリル系粘着剤組成物からなる粘着剤層を設けた粘着シート（以下
、「本発明のアクリル系粘着シート」と称する）が特に好ましく例示される。
【００６６】
［アクリル系粘着シート］
　本発明のアクリル系粘着シートは、中空微小球状体を含む弾性体層（Ｘ）と上記本発明
のアクリル系粘着剤組成物からなるアクリル系粘着剤層（Ｙ）を少なくとも１層ずつ有し
てなる。このようなアクリル系粘着シートは、両面が粘着面（接着面）となっている両面
粘着シート（両面感圧性接着シート）の形態を有していてもよく、片面のみが粘着面とな
っている片面粘着シート（片面感圧性接着シート）の形態を有していてもよい。具体的に
は、本発明のアクリル系粘着シートとしては、例えば、（１）粘着性を有する弾性体層（
Ｘ）の一方の面に、粘着剤層（Ｙ）が形成された構成の両面粘着シート、（２）弾性体層
（Ｘ）の両面に、粘着剤層（Ｙ）が形成された構成の両面粘着シート、（３）弾性体層（
Ｘ）の一方の面に粘着剤層（Ｙ）が形成され、他方の面に粘着剤層（Ｙ）以外の粘着剤層
が形成された構成の両面粘着シート、（４）粘着性を有しない弾性体層（Ｘ）の一方の面
に、粘着剤層（Ｙ）が形成された構成の片面粘着シートなどが挙げられる。中でも好まし
くは、（２）弾性体層（Ｘ）の両面に、粘着剤層（Ｙ）が形成された構成の両面粘着シー
トである。なお、本発明のアクリル系粘着シートが複数の粘着剤層（Ｙ）を含む場合、そ
れぞれの層は全く同じ組成であってもよいが、異なる組成であってもよい。さらに、それ
ぞれの弾性体層（Ｘ）や粘着剤層（Ｙ）は、単層の形態を有していてもよいし、積層の形
態を有していてもよい。
【００６７】
　本発明の弾性体層（Ｘ）と粘着剤層（Ｙ）は直接積層されていてもよいし、接着性層等
の中間層を介して積層されていてもよいが、直接積層されていることが好ましい。さらに
、本発明の効果を損なわない範囲で、他の層（例えば、下塗り層など）を有していてもよ
い。また、本発明のアクリル系粘着シートは、粘着面を保護する目的などで、剥離フィル
ム（セパレータ）を有していてもよい。上記剥離フィルムは、一般的に、使用までの間、
粘着層の表面に貼着されて用いられる。
【００６８】
［アクリル系粘着剤層（Ｙ）］
　本発明の粘着剤層（Ｙ）は、上記本発明のアクリル系粘着剤組成物からなる層であり、
難接着性の被着体［例えば、耐酸性雨塗膜、自動車用塗膜、表面調整剤がブリードするこ
とより生ずる表面調整剤層（表面調整剤ブリード膜）が生じた塗膜等の塗膜など］に対し
て、高接着力を有する粘着面を提供する粘着剤層である。
【００６９】
　本発明の粘着剤層（Ｙ）の形成方法としては、公知慣用の粘着剤層形成方法を用いるこ
とが可能であり、特に限定されないが、例えば、剥離フィルムや基材等の適当な支持体上
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に、アクリル系粘着剤組成物を塗布し、アクリル系粘着剤組成物層を形成させ、該層を、
活性エネルギー線（特に、紫外線）を用いて硬化させることにより形成させる方法が好ま
しい。また、該形成方法では、必要に応じて、乾燥工程があってもよい。さらに、活性エ
ネルギー線による硬化（光硬化）を行う際には、光重合反応は空気中の酸素に阻害される
ため、アクリル系粘着剤組成物層上に剥離フィルム等を貼り合わせたり、また窒素雰囲気
下で光硬化を行うこと等により、酸素を遮断することが好ましい。粘着剤層（Ｙ）の形成
の際に用いられる剥離フィルム等は、本発明のアクリル系粘着シートを作製する際、適宜
な時期に剥離されてもよいし、作製後のアクリル系粘着シートを利用する際に剥離されて
もよい。
【００７０】
　活性エネルギー線としては、例えば、α線、β線、γ線、中性子線、電子線などの電離
性放射線や、紫外線などが挙げられ、特に紫外線が好適である。活性エネルギー線の照射
エネルギーやその照射時間などは、特に制限されず、光重合開始剤を活性化させて、モノ
マー成分の反応を生じさせることができればよい。このような活性エネルギー線の照射と
しては、例えば、波長３００～４００ｎｍにおける照度が１～２００ｍＷ／ｃｍ2である
紫外線の光量４００～４０００ｍＪ／ｃｍ2程度の照射が挙げられる。
【００７１】
　また、アクリル系粘着剤組成物に、活性エネルギー線を照射して、粘着剤層（Ｙ）を形
成させる際、粘着剤層（Ｙ）の重合率は９０重量％以上とすることが好ましい。また、未
反応モノマーは、通常の乾燥工程により除去することもできる。なお、粘着剤層（Ｙ）の
重合率は、前述の部分重合物の重合率の算出方法と同様の方法により算出できる。
【００７２】
　本発明の粘着剤層（Ｙ）の厚さは、必要に応じて適宜選択されるが、良好な接着強度を
確保する点から、例えば、１０～４００μｍ、好ましくは２０～３５０μｍ、さらに好ま
しくは３０～３００μｍ程度である。
【００７３】
　本発明の粘着剤層（Ｙ）のゲル分率は、４５重量％以上（例えば４５～９９重量％）が
好ましく、より好ましくは５０重量％（例えば５０～９５重量％）である。ゲル分率が４
５重量％未満であると粘着剤層（Ｙ）の凝集力が不足し、保持力やせん断方向への接着強
さが不足する場合がある。一方、ゲル分率が高くなりすぎると（９９重量％を超えると）
粘着剤層（Ｙ）のタックが低下し、粘着性能や外観に悪影響を及ぼす場合がある。なお、
ゲル分率は以下のようにして求められる。粘着剤層（Ｙ）を約１ｇ採取し、これを精秤し
て浸漬前の粘着剤層（Ｙ）の重量を求める。次に、これを酢酸エチル約４０ｇに７日間浸
漬した後、酢酸エチルに不溶解部分を全て回収し、１３０℃で２時間乾燥させて、その不
溶解部分の乾燥重量を求める。そして、得られた数値を以下の式に代入して算出する。
　粘着剤層（Ｙ）のゲル分率（％）＝（不溶解部分の乾燥重量／浸漬前の粘着剤層（Ｙ）
の重量）×１００
【００７４】
　本発明の粘着剤層（Ｙ）及び粘着剤層（Ｙ）以外の粘着剤層は、気泡を含有していても
よい。その場合、気泡の形成方法は、特に制限されず、例えば、予め、気泡を形成するガ
ス成分（例えば、窒素、二酸化炭素、アルゴンなどの不活性ガス、空気など）が混合され
たアクリル系粘着剤組成物又は発泡剤を含有するアクリル系粘着剤組成物を用いて粘着剤
層（Ｙ）を形成させる方法などが挙げられる。中でも、前者のガスを混合する方法が好ま
しい。
【００７５】
［中空微小球状体含有弾性体層（Ｘ）］
　本発明の弾性体層（Ｘ）は、中空微小球状体を含有しており、且つ粘弾性の性質を有し
ている限り特に制限されないが、通常、弾性体を構成するベースポリマーと中空微小球状
体とを含んでなる。弾性体層（Ｘ）は、通常、ベースポリマーを構成するモノマー成分と
中空微小球状体とを少なくとも含む組成物を、重合させることにより形成される。なお、



(14) JP 5419376 B2 2014.2.19

10

20

30

40

50

弾性体層（Ｘ）は、粘着性（接着性）を有していてもよい。
【００７６】
　本発明の弾性体層（Ｘ）に用いられるベースポリマーとしては、特に制限されず、公知
のベースポリマーから適宜選択して用いることができ、例えば、アクリル系ポリマー、ゴ
ム系ポリマー、ビニルアルキルエーテル系ポリマー、シリコーン系ポリマー、ポリエステ
ル系ポリマー、ポリアミド系ポリマー、ウレタン系ポリマー、フッ素系ポリマー、エポキ
シ系ポリマーなどを用いることができる。特に、本発明においては、これらのベースポリ
マーのうち、粘着剤層（Ｙ）との接着性の点から、アクリル系ポリマーが好適に用いられ
る。これらのベースポリマーは、単独で又は２種以上組み合わせて使用できる。
【００７７】
　前記アクリル系ポリマーは、直鎖または分岐鎖状のアルキル基を有するアルキル（メタ
）アクリレートをモノマー主成分とするポリマーである。前記アクリル系ポリマーにおい
て、モノマー主成分として用いられるアルキル（メタ）アクリレートとしては、例えばメ
チル（メタ）アクリレート、エチル（メタ）アクリレート、ｎ－プロピル（メタ）アクリ
レート、イソプロピル（メタ）アクリレート、ｎ－ブチル（メタ）アクリレート、イソブ
チル（メタ）アクリレート、ｓｅｃ－ブチル（メタ）アクリレート、ｔ－ブチル（メタ）
アクリレート、ペンチル（メタ）アクリレート、イソペンチル（メタ）アクリレート、ヘ
キシル（メタ）アクリレート、ヘプチル（メタ）アクリレート、ｎ－オクチル（メタ）ア
クリレート、イソオクチル（メタ）アクリレート、２－エチルヘキシル（メタ）アクリレ
ート、ノニル（メタ）アクリレート、イソノニル（メタ）アクリレート、デシル（メタ）
アクリレート、イソデシル（メタ）アクリレート、ウンデシル（メタ）アクリレート、ド
デシル（メタ）アクリレート、トリデシル（メタ）アクリレート、テトラデシル（メタ）
アクリレート、ペンタデシル（メタ）アクリレート、ヘキサデシル（メタ）アクリレート
、ヘプタデシル（メタ）アクリレート、オクタデシル（メタ）アクリレート、ノナデシル
（メタ）アクリレート、エイコシル（メタ）アクリレートなどの炭素数１～２０のアルキ
ル基を有するアルキル（メタ）アクリレート（好ましくは炭素数２～１４のアルキル基を
有するアルキル（メタ）アクリレート、さらに好ましくは炭素数２～１０のアルキル基を
有するアルキル（メタ）アクリレート）が挙げられる。これらのアルキル（メタ）アクリ
レートは、単独で又は２種以上組み合わせて用いられる。
【００７８】
　また、直鎖または分岐鎖状のアルキル基を有するアルキル（メタ）アクリレート以外の
（メタ）アクリレート、例えば、シクロペンチル（メタ）アクリレート、シクロヘキシル
（メタ）アクリレート、イソボニル（メタ）アクリレート等の脂環式アルキル基を有する
シクロアルキル（メタ）アクリレートなどをモノマー成分として用いることも可能である
。
【００７９】
　上記直鎖または分岐鎖状のアルキル基を有するアルキル（メタ）アクリレートは、アク
リル系ポリマーのモノマー主成分として用いられているので、アクリル系ポリマーを構成
する全モノマー成分全量に対して、６０重量％以上含まれることが好ましく、より好まし
くは８０重量％以上である。
【００８０】
　前記アクリル系ポリマーでは、モノマー成分として、極性基含有モノマーや多官能性モ
ノマーなどの各種共重合性モノマーが用いられていてもよい。モノマー成分として共重合
性単量体を用いることにより、弾性体層（Ｘ）において、弾性や柔軟性などの特性を改良
することができる。なお、共重合性モノマーは、単独で、又は２種以上組み合わせて使用
することができる。
【００８１】
　前記極性基含有モノマーとしては、例えば、アクリル酸、メタクリル酸、カルボキシエ
チル（メタ）アクリレート、カルボキシペンチル（メタ）アクリレート、イタコン酸、マ
レイン酸、フマル酸、クロトン酸、イソクロトン酸などのカルボキシル基含有モノマー又
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はその無水物（無水マレイン酸など）；（メタ）アクリル酸２－ヒドロキシエチル、（メ
タ）アクリル酸３－ヒドロキシプロピル、（メタ）アクリル酸４－ヒドロキシブチル、（
メタ）アクリル酸６－ヒドロキシヘキシル、（メタ）アクリル酸８－ヒドロキシオクチル
、（メタ）アクリル酸１０－ヒドロキシデシル、（メタ）アクリル酸１２－ヒドロキシラ
ウリル、（４－ヒドロキシメチルシクロヘキシル）－メチルアクリレート等のヒドロキシ
ル基含有モノマー；２－アクリルアミド－２－メチルプロパンスルホン酸、スルホプロピ
ルアクリレート等のスルホン酸基含有モノマー；２－ヒドロキシエチルアクリロイルホス
フェート等の燐酸基含有モノマー；（メタ）アクリルアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチル（メタ）
アクリルアミド、Ｎ－メチロール（メタ）アクリルアミド、Ｎ－メトキシメチル（メタ）
アクリルアミド、Ｎ－ブトキシメチル（メタ）アクリルアミドなどのアミド基含有モノマ
ー；アミノエチル（メタ）アクリレート、ジメチルアミノエチル（メタ）アクリレート、
ｔ－ブチルアミノエチル（メタ）アクリレートなどのアミノ基含有モノマー；グリシジル
（メタ）アクリレート、メチルグリシジル（メタ）アクリレートなどのグリシジル基含有
モノマー；アクリロニトリルやメタアクリロニトリルなどのシアノアクリレート系モノマ
ー；Ｎ－ビニル－２－ピロリドン、（メタ）アクリロイルモルホリンの他、Ｎ－ビニルピ
リジン、Ｎ－ビニルピペリドン、Ｎ－ビニルピリミジン、Ｎ－ビニルピペラジン、Ｎ－ビ
ニルピラジン、Ｎ－ビニルピロール、Ｎ－ビニルイミダゾール、Ｎ－ビニルオキサゾール
等の複素環含有ビニル系モノマーなどが挙げられる。極性基含有モノマーとしては、アク
リル酸、メタクリル酸等のカルボキシル基含有モノマー又はその無水物が好適である。こ
のような極性基含有モノマーは、１種又は２種以上を用いることができる。
【００８２】
　極性基含有モノマーの使用量としては、アクリル系ポリマーを構成するモノマー成分全
量に対して、３０重量％以下（例えば、１～３０重量％）が好ましく、より好ましくは３
～２０重量％である。極性基含有モノマーの使用量が３０重量％を超えると、例えば、粘
着シートおいて、弾性体層（Ｘ）の柔軟性が損なわれ、凹凸を有する被着体に対する接着
性の低下を生じるおそれがある。一方、極性基含有モノマーの使用量が少なすぎると（例
えば、アクリル系ポリマーを調製するためのモノマー成分全量に対して１重量％未満であ
ると）、弾性体層（Ｘ）の凝集力が低下し、粘着シートとしての保持性能が低下するおそ
れがあり、また、粘着シートを加工（例えば、切断や打ち抜きなど）する際に、加工性が
低下するおそれがある。
【００８３】
　前記多官能性モノマーとしては、例えば、ヘキサンジオールジ（メタ）アクリレート、
ポリエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、ポリプロピレングリコールジ（メタ）
アクリレート、ネオペンチルグリコールジ（メタ）アクリレート、ペンタエリスリトール
ジ（メタ）アクリレート、ペンタエリスリトールトリ（メタ）アクリレート、ジペンタエ
リスリトールヘキサ（メタ）アクリレート、トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリ
レート、テトラメチロールメタントリ（メタ）アクリレート、アリル（メタ）アクリレー
ト、ビニル（メタ）アクリレート、ジビニルベンゼン、エポキシアクリレート、ポリエス
テルアクリレート、ウレタンアクリレート、ブタンジオールジ（メタ）アクリレートなど
が挙げられる。
【００８４】
　多官能性モノマーの使用量としては、アクリル系ポリマーを構成するモノマー成分全量
に対して、２重量％以下（例えば、０．０１～２重量％）が好ましく、より好ましくは０
．０２～１重量％である。多官能性モノマーの使用量が２重量％を超えると、例えば、粘
着シートおいて、弾性体層（Ｘ）の柔軟性が損なわれ、凹凸を有する被着体に対する接着
性の低下を生じるおそれがある。一方、多官能性モノマーの使用量が少なすぎると（例え
ば、アクリル系ポリマーを調製するためのモノマー成分全量に対して０．０１重量％未満
であると）、弾性体層（Ｘ）の凝集力が低下し、粘着シートとしての保持性能が低下する
おそれがあり、また、粘着シートを加工（例えば、切断や打ち抜きなど）する際に、加工
性が低下するおそれがある。
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【００８５】
　また、極性基含有モノマーや多官能性モノマー以外の共重合性モノマーとしては、例え
ば酢酸ビニル、プロピオン酸ビニルなどのビニルエステル類；スチレン、ビニルトルエン
などの芳香族ビニル化合物；エチレン、ブタジエン、イソプレン、イソブチレンなどのオ
レフィン又はジエン類；ビニルアルキルエーテルなどのビニルエーテル類；塩化ビニル；
（メタ）アクリル酸メトキシエチル、（メタ）アクリル酸エトキシエチルなどの（メタ）
アクリル酸アルコキシアルキル系モノマー；ビニルスルホン酸ナトリウムなどのスルホン
酸基含有モノマー；２－ヒドロキシエチルアクリロイルホスフェートなどのリン酸基含有
モノマー；シクロヘキシルマレイミド、イソプロピルマレイミドなどのイミド基含有モノ
マー；２－メタクリロイルオキシエチルイソシアネートなどのイソシアネート基含有モノ
マー；フッ素原子含有（メタ）アクリレート；ケイ素原子含有（メタ）アクリレートなど
が挙げられる。
【００８６】
　本発明の弾性体層（Ｘ）は、中空微小球状体を含有してなる。本発明のアクリル系粘着
シートは、弾性体層（Ｘ）中に中空微小球状体を含むことにより、例えば、剪断接着力の
向上を図ることができ、また加工性の向上も図ることができる。なお、中空微小球状体は
、単独で又は２種以上組み合わせて使用することができる。
【００８７】
　本発明の中空微小球状体としては、無機又は有機の中空微小球状体が好ましく用いられ
る。具体的には、中空の無機系微小球状体としては、例えば、中空ガラスバルーン等のガ
ラス製の中空バルーン；中空アルミナバルーン等の金属化合物製の中空バルーン；中空セ
ラミックバルーン等の磁器製中空バルーンなどが挙げられる。中空の有機系微小球状体と
しては、例えば、中空のアクリルバルーン、中空の塩化ビニリデンバルーン等の樹脂製の
中空バルーンなどが挙げられる。
【００８８】
　中空ガラスバルーンの市販品としては、例えば、商品名「ガラスマイクロバルーン」（
富士シリシア株式会社製）；商品名「セルスターＺ－２５」「セルスターＺ－２７」「セ
ルスターＣＺ－３１Ｔ」「セルスターＺ－３６」「セルスターＺ－３９」「セルスターＴ
‐３６」「セルスターＳＸ－３９」「セルスターＰＺ‐６０００」（東海工業株式会社製
）；商品名「サイラックス・ファインバルーン」（有限会社ファインバルーン製）などが
挙げられる。
【００８９】
　前記中空微小球状体の中でも、活性エネルギー線（特に、紫外線）による重合の効率や
重みなどの観点から、中空無機微小球状体を用いることが好ましく、さらに中空ガラスバ
ルーンを用いることがより好ましい。中空ガラスバルーンを用いれば、せん断力、保持力
などの他の特性を損なうことなく、高温接着力を向上させることができる。
【００９０】
　本発明の中空微小球状体の粒径（平均粒子径）としては、特に制限されないが、例えば
１～５００μｍ（好ましくは５～２００μｍ、さらに好ましくは１０～１００μｍ）の範
囲から選択することができる。
【００９１】
　本発明の中空微小球状体の比重としては、特に制限されないが、例えば、０．１～０．
８ｇ／ｃｍ3（好ましくは０．１２～０．５ｇ／ｃｍ3）の範囲から選択することができる
。比重が０．１ｇ／ｃｍ3より小さいと、微小球状体を弾性体層（Ｘ）を構成する組成物
に配合して混合する際に、微小球状体の浮き上がりが大きくなり、微小球状体を均一に分
散させることが難しい場合があり、一方、０．８ｇ／ｃｍ3より大きいと、高価になり、
コストが高くなる。
【００９２】
　本発明の中空微小球状体の使用量としては、特に制限されず、例えば、弾性体層（Ｘ）
の全体積に対して５～５０容積％（体積％）が好ましく、より好ましくは１０～４５容積
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％、さらに好ましくは１５～４０容積％である。中空微小球状体の使用量が５容積％未満
では中空微小球状体を添加することによる効果が低下する場合があり、５０容積％を超え
ると弾性体層（Ｘ）の粘着力が低下する場合がある。
【００９３】
　本発明の弾性体層（Ｘ）のベースポリマー（特にアクリル系ポリマー）の調製は、従来
公知の重合方法（例えば溶液重合や乳化重合、塊状重合など）を用いることができるが、
特に重合開始剤を用いて熱や活性エネルギー線による硬化を利用する重合方法を用いるこ
とが好ましい。熱や活性エネルギー線による硬化反応利用によれば、中空微小球状体が混
合された形態のまま、弾性体層（Ｘ）を構成する樹脂組成物を硬化させ弾性体層（Ｘ）を
形成することができる。このため、弾性体層（Ｘ）中に中空微小球状体を均一に安定して
含有された構造を形成させることができる。
【００９４】
　上記、重合開始剤の種類は特に限定されず、例えば、熱重合開始剤や光重合開始剤など
を用いることができるが、特に重合時間を短くすることができる観点で、光重合開始剤を
好適に用いることができる。また、これらの重合開始剤は、単独で又は２種以上組み合わ
せて使用することができる。
【００９５】
　本発明の弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物に光重合開始剤が含まれる場合には、弾
性体層（Ｘ）、粘着剤層（Ｙ）はともに活性エネルギー線の照射による硬化が可能となる
ため、本発明のアクリル系粘着シートの作製の際に、弾性体層（Ｘ）、粘着剤層（Ｙ）を
同時に形成することが可能となる。
【００９６】
　上記光重合開始剤は、特に制限されず、例えば、上述の光重合開始剤（ｃ）と同様の光
重合開始剤を用いることができる。また、光重合開始剤の使用量は、特に制限されないが
、例えば、弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物に含まれる全モノマー成分１００重量部
に対して、０．０１～５重量部が好ましく、より好ましくは０．０５～３重量部である。
【００９７】
　光重合開始剤の活性化に際しては、活性エネルギー線を照射にすることが重要である。
このような活性エネルギー線としては、例えば、α線、β線、γ線、中性子線、電子線な
どの電離性放射線や、紫外線などが挙げられ、特に、紫外線が好適である。また、活性エ
ネルギー線の照射エネルギーや、その照射時間などは特に制限されず、光重合開始剤を活
性化させて、モノマー成分の反応を生じさせることができればよい。
【００９８】
　本発明の弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物に熱重合開始剤が用いられる場合には、
熱重合開始剤としては、例えば、２，２´－アゾビスイソブチロニトリル、２，２´－ア
ゾビス－２－メチルブチロニトリル、２，２´－アゾビス（２－メチルプロピオン酸）ジ
メチル、４，４´－アゾビス－４－シアノバレリアン酸、アゾビスイソバレロニトリル、
２，２´－アゾビス（２－アミジノプロパン）ジヒドロクロライド、２，２´－アゾビス
［２－（５－メチル－２－イミダゾリン－２－イル）プロパン］ジヒドロクロライド、２
，２´－アゾビス（２－メチルプロピオンアミジン）二硫酸塩、２，２´－アゾビス（Ｎ
，Ｎ´－ジメチレンイソブチルアミジン）ジヒドロクロライドなどのアゾ系熱重合開始剤
；ジベンゾイルペルオキシド、ｔｅｒｔ－ブチルペルマレエートなどの過酸化物系熱重合
開始剤；レドックス系熱重合開始剤などが挙げられる。
【００９９】
　本発明の弾性体層（Ｘ）は、クッション性や密着性が向上の観点から、上記の中空微小
球状体の他に、気泡を含有していてもよい。本発明の弾性体層（Ｘ）に気泡が形成される
方法としては、特に制限されず、前述の粘着剤層（Ｙ）に気泡を含有させる方法と同様の
方法を用いることができる。
【０１００】
　本発明の弾性体層（Ｘ）において混合可能な気泡量としては、弾性や柔軟性などの特性
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等を損なわない範囲で適宜選択することができるが、例えば、弾性体層（Ｘ）の体積に対
して５～５０体積％が好ましく、より好ましくは１０～４０体積％、さらに好ましくは１
２～３０体積％である。混合量が５体積％未満であると応力緩和性が得られにくく、耐反
発性に劣ることが多い。また、５０体積％より多くなると、弾性体層（Ｘ）を貫通する気
泡が形成される場合が生じ、接着性能や外観が悪くなるおそれがあり、さらに、弾性体層
（Ｘ）が軟らかくなりすぎ、剪断力が低下するおそれがある。
【０１０１】
　本発明の弾性体層（Ｘ）に混合される気泡は、基本的には、独立タイプの気泡であるこ
とが望ましいが、独立気泡タイプの気泡と半独立気泡タイプの気泡とが混在していてもよ
い。また、このような気泡としては、通常、球状の形状を有しているが、いびつな形状の
球状を有していてもよい。前記気泡において、その平均気泡径（直径）としては、特に制
限されず、例えば、１～１０００μｍ（好ましくは１０～５００μｍ、さらに好ましくは
３０～３００μｍ）の範囲から選択することができる。
【０１０２】
　なお、気泡を形成するガス成分としては、特に制限されず、窒素、二酸化炭素、アルゴ
ンなどの不活性ガスの他、空気などの各種気体成分を用いることができる。気泡を形成す
るガス成分としては、ガスを混合した後に重合反応等を行う場合には、重合反応を阻害し
ないものを用いることが重要である。気泡を形成するガス成分としては、反応を阻害しな
いことや、コスト的な観点などから、上記の中でも窒素が好適である。
【０１０３】
　本発明の弾性体層（Ｘ）には、ベースポリマーと中空微小球状体に加え、フッ素系界面
活性剤が配合されていることが好ましい。中でも、分子中にオキシＣ2-3アルキレン基及
びフッ素化炭化水素基を有するフッ素系界面活性剤が好ましく用いられる。該フッ素系界
面活性剤を用いることにより、弾性体層（Ｘ）中の中空微小球状体とポリマーとの間の密
着性や摩擦が低下し、高い応力分散性が得られ、これにより弾性体層（Ｘ）を形成する樹
脂組成物の凝集強さと凹凸面に対する良好な追従性と両立でき、接着強さと剪断強さのバ
ランスに優れた弾性体層（Ｘ）を形成することが可能となる。
【０１０４】
　上記オキシＣ2-3アルキレン基は、式：－Ｒ－Ｏ－（Ｒは炭素数２又は３の直鎖状又は
分岐鎖状のアルキレン基）で表される。分子中にオキシＣ2-3アルキレン基を有すること
により、中空微小球状体とベースポリマーとの密着度や摩擦抵抗が低減され、応力分散性
が発現する。そのため、当該フッ素系界面活性剤により、弾性体層（Ｘ）に高い接着性を
付与しうる。オキシＣ2-3アルキレン基としては、末端の酸素原子に水素原子が結合した
アルコール、他の炭化水素基と結合したエーテル、カルボニル基を介して他の炭化水素基
と結合したエステル等、何れの形態でも良い。また、環式エーテル類やラクトン類等、環
状構造の一部に該構造を有する形態でもよい。具体的には、例えば、オキシエチレン基（
－ＣＨ2ＣＨ2Ｏ－）、オキシプロピレン基［－ＣＨ2ＣＨ（ＣＨ3）Ｏ－］等が挙げられる
。これらは何れか１種を有していてもよく、２種以上を有していてもよい。
【０１０５】
　上記フッ素化炭化水素基としては、特に限定されないが、パーフルオロ基が好適である
。該パーフルオロ基は、１価であってもよく、２価以上の多価であっても良い。また、フ
ッ素化炭化水素基は二重結合や三重結合を有していても良く、直鎖でも枝分かれ構造や環
式構造を有していても良い。フッ素化炭化水素基の炭素数としては特に限定されず、１又
は２以上、好ましくは３～３０、さらに好ましくは４～２０である。これらのフッ素化炭
化水素基が界面活性剤分子中に１種又は２種以上導入されている。フッ素化炭化水素基に
より、上記摩擦抵抗の低減効果等に加えて、気泡を混合する場合には気泡混合性及び気泡
安定性を高める効果も得られる。
【０１０６】
　さらに、特に限定されないが、上記フッ素系界面活性剤の中でも、ベースポリマーに対
する分散性の観点から、非イオン型界面活性剤が好ましい。また、フッ素系界面活性剤は
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、１種のみを使用してもよいし、２種以上を組み合わせて使用してもよい。
【０１０７】
　フッ素系界面活性剤としては、特に制限されないが、例えば、オキシＣ2-3アルキレン
基を有する単量体及びフッ素化炭化水素基を有する単量体をモノマー成分として含む共重
合体を好適に用いることができる。このような共重合体としては、例えば、ブロック共重
合体、グラフト共重合体などが好適に用いられる。
【０１０８】
　上記ブロック共重合体（主鎖にオキシＣ2-3アルキレン基及びフッ素化炭化水素基を有
する共重合体）としては、例えば、ポリオキシエチレンパーフルオロアルキルエーテル、
ポリオキシエチレンパーフルオロアルキレート、ポリオキシプロピレンパーフルオロアル
キルエーテル、ポリオキシイソプロピレンパーフルオロアルキルエーテル、ポリオキシエ
チレンソルビタンパーフルオロアルキレート、ポリオキシエチレンポリオキシプロピレン
ブロックコポリマーパーフルオロアルキレート、ポリオキシエチレングリコールパーフル
オロアルキレート等である。
【０１０９】
　上記グラフト共重合体（側鎖にオキシＣ2-3アルキレン基及びフッ素化炭化水素基を有
する共重合体）としては、モノマー成分として少なくとも、ポリオキシアルキレン基を有
するビニル系化合物及びフッ素化炭化水素基を有するビニル系化合物を含む共重合体、特
に、アクリル系共重合体が好適に用いられる。ポリオキシアルキレン基を有するビニル系
化合物としては、例えば、ポリオキシエチレン（メタ）アクリレート、ポリオキシプロピ
レン（メタ）アクリレート、ポリオキシエチレンポリオキシプロピレン（メタ）アクリレ
ートなどのポリオキシアルキレン（メタ）アクリレートが挙げられる。フッ素化炭化水素
基を有するビニル系化合物としては、例えば、パーフルオロブチル（メタ）アクリレート
、パーフルオロイソブチル（メタ）アクリレート、パーフルオロペンチル（メタ）アクリ
レートなどのパーフルオロアルキル（メタ）アクリレート等、フッ素化炭化水素を含有す
る（メタ）アクリル酸エステルが挙げられる。
【０１１０】
　フッ素系界面活性剤は、分子中に上記構造の他に脂環式炭化水素基や芳香族炭化水素基
などの構造を有していてもよく、ベースポリマーへの分散性を阻害しない範囲内でカルボ
キシル基、スルホン酸基、シアノ基、アミド基、アミノ基等様々な官能基を有していても
よい。例えば、フッ素系界面活性剤がビニル系共重合体である場合は、モノマー成分とし
て、ポリオキシアルキレン基を有するビニル系化合物及びフッ素化炭化水素基を有するビ
ニル系化合物と共重合可能なモノマー成分が用いられてもよい。このようなモノマーは単
独で又は２種以上組み合わせて使用することができる。
【０１１１】
　上記共重合可能なモノマー成分としては、例えば、（メタ）アクリル酸ウンデシル、（
メタ）アクリル酸ドデシルなどの（メタ）アクリル酸Ｃ1-20アルキルエステル；シクロペ
ンチル（メタ）アクリレートなどの脂環式炭化水素基を有する（メタ）アクリル酸エステ
ル；フェニル（メタ）アクリレートなどの芳香族炭化水素基を有する（メタ）アクリル酸
エステルが好適に用いられる。その他、マレイン酸、クロトン酸等のカルボキシル基含有
単量体；ビニルスルホン酸ナトリウムなどのスルホン酸基含有単量体；スチレン、ビニル
トルエンなどの芳香族ビニル化合物；エチレン、ブタジエンなどのオレフィン又はジエン
類；ビニルアルキルエーテルなどのビニルエーテル類；アクリルアミド等のアミド基含有
単量体；（メタ）アクリロイルモルホリンなどのアミノ基含有単量体；（メタ）アクリル
酸メチルグリシジルなどのグリシジル基含有単量体；２－メタクリロイルオキシエチルイ
ソシアネートなどのイソシアネート基含有単量体などが挙げられる。さらにまた、ジペン
タエリスリトールヘキサ（メタ）アクリレート、ジビニルベンゼンなどの多官能性共重合
性単量体（多官能モノマー）が用いられてもよい。
【０１１２】
　フッ素系界面活性剤の分子量は特に制限されないが、重量平均分子量が２００００未満
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（例えば５００以上、２００００未満）であると、ベースポリマーと微小球状体との間の
密着性や摩擦抵抗を低減する効果が高い。さらに重量平均分子量２００００以上（例えば
２００００～１０００００、好ましくは２２０００～８００００、さらに好ましくは２４
０００～６００００）のフッ素系界面活性剤を併用すると、気泡の混合性や、混合された
気泡の安定性が高まる。
【０１１３】
　上記重量平均分子量２００００未満のフッ素系界面活性剤の具体例としては、商品名「
フタージェント２５１」、商品名「ＦＴＸ－２１８」（以上、（株）ネオス製）、商品名
「メガファックＦ－４７７」、商品名「メガファックＦ－４７０」（以上、大日本インキ
化学工業（株）製）、商品名「サーフロンＳ－３８１、Ｓ－３８３、Ｓ－３９３、ＫＨ－
２０、ＫＨ－４０」（以上、セイケミカル（株）製）などが挙げられる。重量平均分子量
２００００以上であるフッ素系界面活性剤の具体例としては、商品名「エフトップＥＦ－
３５２、ＥＦ－８０１」（以上、（株）ジェムコ製）、商品名「ユニダインＴＧ－６５６
」（ダイキン工業（株）製）などが好適に用いられる。
【０１１４】
　フッ素系界面活性剤の使用量（固形分）としては、特に制限されないが、例えば、弾性
体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物のベースポリマーを構成する全モノマー成分（特にアル
キル（メタ）アクリレートを単量体主成分とするアクリル系ポリマーを形成するための全
モノマー成分）１００重量部に対して、０．０１～５重量部（好ましくは０．０２～３重
量部、さらに好ましくは０．０３重量部～１重量部）の範囲で選択することができる。使
用量が０．０１部未満では中空微小球状体と弾性体層（Ｘ）中のポリマーとの間の密着性
や摩擦を低減させる効果が得られない場合があり、５重量部を超えるとコストが高くなる
、あるいは接着性能が低下するという不具合を生じる場合がある。
【０１１５】
　弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物には、前記成分（フッ素系界面活性剤、ベースポ
リマー、中空微小球状体、重合開始剤など）の他に、用途に応じて、適宜な添加剤が含ま
れていてもよい。例えば、架橋剤（例えば、ポリイソシアネート系架橋剤、シリコーン系
架橋剤、エポキシ系架橋剤、アルキルエーテル化メラミン系架橋剤など）、粘着付与剤（
例えば、ロジン誘導体樹脂、ポリテルペン樹脂、石油樹脂、油溶性フェノール樹脂などか
らなる常温で固体、半固体、あるいは液状のもの）、可塑剤、充填剤、老化防止剤、着色
剤（顔料や染料など）などの適宜な添加剤を含んでもよい。例えば、光重合開始剤を用い
て弾性体層（Ｘ）を形成する場合、着色のためには、光重合を阻害しない程度の顔料（着
色顔料）を使用することができる。弾性体層（Ｘ）を黒色とする場合、例えば、カーボン
ブラックを用いることができる。着色顔料としてのカーボンブラックの使用量としては、
着色度合いや光重合反応を阻害しない観点から、例えば、弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂
組成物のベースポリマーを構成する全モノマー成分１００重量部に対して、０．１５重量
部以下（例えば０．００１～０．１５重量部）が好ましく、より好ましくは０．０２～０
．１重量部である。
【０１１６】
　本発明の弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物は、上記ベースポリマーを形成するモノ
マー成分（例えば、アルキル（メタ）アクリレートなど）、重合開始剤、各種添加剤等を
公知の手法を用いて混合することにより調製することができる。また、粘度調整などの必
要に応じて、モノマー成分を一部重合させてもよい。調整方法の具体例としては、例えば
、下記の手順が挙げられる。（ｉ）ベースポリマーを形成するためのモノマー成分（例え
ば、アルキル（メタ）アクリレートやその他の共重合モノマー）及び重合開始剤（例えば
、光重合開始剤）を混合してモノマー混合物を調整し、（ｉｉ）該モノマー混合物に対し
て重合開始剤の種類に応じた重合反応（例えば、紫外線重合）を行って、一部のモノマー
成分のみが重合した組成物（シロップ）を調製する。次いで、（ｉｉｉ）得られたシロッ
プに中空微小球状体と、必要に応じて、フッ素系界面活性剤やその他の添加剤を配合する
。さらに、弾性体層（Ｘ）に気泡を含有させる場合には、（ｉｖ）（ｉｉｉ）で得られた
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配合物に、気泡を導入して混合させることにより、弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物
を得ることができる。なお、弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物の調製方法はこれに限
定されるものではなく、例えば、前記シロップの調製に際して、フッ素系界面活性剤や中
空微小球状体を、モノマー混合中に予め配合するなどの調製方法でもよい。
【０１１７】
　本発明では、微小球状体含有粘弾性体層（Ｘ）に気泡を含有させる場合には、弾性体層
（Ｘ）中に気泡を安定的に混合して存在させる観点から、例えば上記の調製方法のように
、気泡は弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物中に最後の成分として配合し混合させるこ
とが好ましい。また、気泡を安定して混合させる観点では、気泡を混合する前の配合物（
例えば、上記（ｉｉｉ）で得られた配合物）の粘度を高くすることが好ましい。気泡を混
合する前の配合物の粘度としては、特に限定されないが、例えば、５～５０Ｐａ・ｓ（Ｂ
Ｈ粘度計、ローター：Ｎｏ．５ローター、回転数：１０ｒｐｍ、測定温度：３０℃）が好
ましく、より好ましくは１０～４０Ｐａ・ｓである。粘度が５Ｐａ・ｓ未満では、粘度が
低すぎて混合した気泡がすぐに合一して系外に抜けてしまう場合があり、５０Ｐａ・ｓを
超えると、粘度が高すぎて弾性体層（Ｘ）の塗工による形成が困難となる場合がある。な
お、上記粘度は、例えば、アクリルゴム、増粘性添加剤などの各種ポリマー成分を配合す
る方法、ベースポリマーを形成するためのモノマー成分を一部重合させる方法などにより
、調整することができる。
【０１１８】
　本発明の弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物の調製方法において、気泡を混合する方
法としては特に限定されず、公知の気泡混合方法を利用することができる。例えば、装置
の例としては、中央部に貫通孔を持った円盤上に、細かい歯が多数ついたステータと、歯
のついているステータとが対向しており、円盤上にステータと同様の細かい歯がついてい
るロータとを備えた装置などが挙げられる。この装置におけるステータ上の歯とロータ上
の歯との間に気泡を混合させる配合物を導入し、ロータを高速回転させながら、貫通孔を
通して気泡を形成させるためのガス成分（気泡形成ガス）を導入させることにより、気泡
形成ガスが細かく分散され混合された樹脂組成物を得ることができる。
【０１１９】
　なお、気泡の合一を抑制又は防止するためには、気泡の混合から、弾性体層（Ｘ）の形
成までの行程を一連の工程として連続的に行うことが好ましい。
【０１２０】
　本発明の弾性体層（Ｘ）の形成は、特に制限されないが、例えば、剥離フィルムや基材
等の適当な支持体上に、弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物を塗布し、樹脂組成物層を
形成させ、該層を、必要に応じて、硬化（例えば、熱による硬化や、活性エネルギー線に
よる硬化）や乾燥させることにより形成される。なお、活性エネルギー線による硬化（光
硬化）を行う際には、光重合反応は空気中の酸素に阻害されるため、該層上に剥離フィル
ム（セパレータ）等を貼り合わせたり、また窒素雰囲気下で光硬化を行うこと等により、
酸素を遮断することが好ましい。弾性体層（Ｘ）の形成の際に用いられる剥離フィルム（
セパレータ）等は、本発明のアクリル系粘着シートを作製する際、適宜な時期に剥離され
てもよいし、作製後のアクリル系粘着シートを利用する際に剥離されてもよい。
【０１２１】
　本発明の弾性体層（Ｘ）の厚みとしては、特に制限されず、例えば、２００～５０００
μｍ（好ましくは３００～４０００μｍ、さらに好ましくは４００～３０００μｍ）の範
囲から選択することができる。厚みが２００μｍよりも小さいと、クッション性が低下し
て、曲面や凹凸面に対する接着性が低下し、５０００μｍよりも大きいと、均一な厚みの
層又はシートが得られにくくなる。なお、弾性体層（Ｘ）は、単層、複層のいずれの形態
を有していてもよい。
【０１２２】
　本発明の弾性体層（Ｘ）は、含まれるベースポリマーの種類や量、添加剤等の種類や量
などを調整することにより、粘着シートとしての必要な接着力を有する粘着シートとする
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ことができる。また、配合を選ぶことにより、接着力を有さない支持体としてのシートと
することができる。
【０１２３】
［弾性体層（Ｘ）、粘着剤層（Ｙ）以外の層］
　本発明の粘着剤層（Ｙ）以外の粘着剤層は、例えば、公知の粘着剤（例えば、アクリル
系粘着剤、ゴム系粘着剤、ビニルアルキルエーテル系粘着剤、シリコーン系粘着剤、ポリ
エステル系粘着剤、ポリアミド系粘着剤、ウレタン系粘着剤、フッ素系粘着剤、エポキシ
系粘着剤など）を用いて、公知の粘着剤層の形成方法を利用して形成することができる。
なお、粘着剤層（Ｙ）以外の粘着剤層の厚みは、特に制限されず、目的や使用方法などに
応じて適宜選択することができる。
【０１２４】
　中間層としては、例えば、弾性体層（Ｘ）と粘着剤層（Ｙ）の間などに設ける１層又は
２層以上の中間層が挙げられる。このような中間層としては、例えば、剥離性の付与を目
的とした剥離剤のコーティング層、密着力の向上を目的とした下塗り剤のコーティング層
、良好な変形性の付与を目的とした層、被着体への接着面積の増大を目的とした層、被着
体への接着力の向上を目的とした層、被着体への表面形状に良好も追従させることを目的
とした層、加熱による接着力低減の処理性の向上を目的とした層、加熱後の剥離性向上を
目的とした層などが挙げられる。
【０１２５】
　本発明のアクリル系粘着シートは、ロール状に巻回された形態で形成されていてもよく
、シートが積層された形態で形成されていてもよい。すなわち、本発明のアクリル系粘着
シートは、シート状、テープ状などの形態を有することができる。なお、ロール状に巻回
された状態又は形態のアクリル系粘着シートとしては、粘着面を剥離フィルム（セパレー
タ）により保護した状態でロール状に巻回された状態又は形態を有していてもよく、粘着
面を支持体の他方の面に形成された剥離処理層（背面処理層）により保護した状態でロー
ル状に巻回された状態又は形態を有していてもよい。なお、支持体の面に剥離処理層（背
面処理層）を形成させる際に用いられる剥離処理剤（剥離剤）としては、例えば、シリコ
ーン系剥離剤や長鎖アルキル系剥離剤などが挙げられる。
【０１２６】
［剥離フィルム（セパレータ）］
　剥離フィルム（セパレータ）は、本発明のアクリル系粘着シート作製の際に用いられた
り、また、作製後使用されるまでの間における粘着面等の保護材として用いられる。なお
、本発明のアクリル系粘着シート作製の際、剥離フィルムは必ずしも用いられなくてもよ
いが、光重合反応は空気中の酸素等により反応が阻害されるため、剥離フィルムで表面を
被覆し酸素との接触を防止するために、用いられいることが好ましい。なお、本発明のア
クリル系粘着シートを利用する際には、通常、剥離フィルムは剥離される。
【０１２７】
　このような剥離フィルムとしては、酸素を遮断し、且つ光透過性を有する限り特に制限
されないが、例えば剥離処理剤（離型処理剤）により少なくとも一方の面が剥離処理（離
型処理）された基材の他、フッ素系ポリマー（例えば、ポリテトラフルオロエチレン、ポ
リクロロトリフルオロエチレン、ポリフッ化ビニル、ポリフッ化ビニリデン、テトラフル
オロエチレン・ヘキサフルオロプロピレン共重合体、クロロフルオロエチレン・フッ化ビ
ニリデン共重合体等）からなる低接着性基材や、無極性ポリマー（例えば、ポリエチレン
、ポリプロピレン等のオレフィン系樹脂など）からなる低接着性基材などが挙げられる。
なお、低接着性基材では、両面を剥離面として利用することができ、一方、剥離処理され
た基材では、剥離処理された面を剥離面として利用することができる。
【０１２８】
　剥離フィルムとして用いられる、少なくとも一方の面が剥離処理（離型処理）された基
材において、基材としては、例えば、ポリエチレンテレフタレートフィルム等のポリエス
テルフィルム；ポリエチレンフィルム、ポリプロピレンフィルム等のオレフィン系樹脂フ
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ィルム；ポリ塩化ビニルフィルム；ポリイミドフィルム；ナイロンフィルムなどのポリア
ミドフィルム；レーヨンフィルムなどのプラスチック系基材フィルム（合成樹脂フィルム
）が挙げられる。また、紙製基材（上質紙、和紙、クラフト紙、グラシン紙、合成紙、ト
ップコート紙など紙類から構成される基材）が用いられていてもよい。中でも、ポリエチ
レンテレフタレートフィルム等のポリエステルフィルムが好適に用いられる。
【０１２９】
　剥離処理剤（離型処理剤）としては、特に制限されず、例えば、シリコーン系剥離処理
剤、フッ素系剥離処理剤、長鎖アルキル系剥離処理剤などを用いることができる。剥離処
理剤は、単独で又は２種以上組み合わせて使用してもよい。剥離フィルムは、例えば、公
知慣用の方法により作製される。
【０１３０】
　剥離フィルムの厚さは、酸素を遮断し、且つ光透過性を有する限り、特に制限されない
。また、剥離フィルムは、単層、積層の何れの形態を有していてもよい。
【０１３１】
［被着体］
　本発明のアクリル系粘着シートが用いられる難接着性の被着体としては、特に制限され
ないが、例えば、塗膜（例えば、耐酸性雨塗膜、自動車用塗膜など）、塗料板、樹脂板、
鋼板等の金属板などが挙げられる。中でも特に好ましくは、自動車のボディーなどの自動
車塗膜である。また、本発明の粘着シートが用いられる難接着性の被着体の形状について
も特に制限されない。例えば、難接着性の被着体は、平面状、三次元の曲面状などの形状
を有する被着体であってもよいし、あるいは、平面状、三次元の曲面状などの形状を有す
る成形品に塗装処理を施したものであってもよい。本発明のアクリル系粘着シートは、例
えば、自動車塗膜に貼付して、塗膜を保護したり、装飾を付与する方法で用いることがで
きる。また、本発明のアクリル系粘着シートを介して、上記自動車塗膜に物品を接合する
方法で用いることができる。上記物品としては、例えば、自動車の外装部品、ボディーの
保護用部品や装飾部品が挙げられ、さらに具体的には、モール、プレートなどが挙げられ
る。
【０１３２】
　被着体である塗膜としては、特に制限されず、例えば、ポリエステル・メラミン系、ア
ルキド・メラミン系、アクリル・メラミン系、アクリル・ウレタン系、アクリル・多酸硬
化剤系などの各種塗膜が挙げられる。
【０１３３】
　本発明のアクリル系粘着シートは、特に、メラミン含有量の少ない、あるいはメラミン
を含有しない塗膜に対して好適に用いられる。中でも、ＦＴ－ＩＲを用いたＡＴＲ測定法
により得られる、エステルの伸縮振動（１７３０ｃｍ-1付近）のピーク（エステルピーク
；エステル吸収強度；エステル強度）とメラミンの伸縮振動（８１４ｃｍ-1付近）のピー
ク（メラミンピーク；メラミン吸収強度；メラミン強度）との比［メラミン／エステルピ
ーク比（メラミン／エステル強度比）］が、０．４以下（例えば、０～０．４）［好まし
くは０．３以下（例えば、０～０．３）、さらに好ましくは０．２以下（例えば、０～０
．２）］である塗膜に対してより好適に用いられる。なお、アクリル・メラミン塗膜は、
メラミン架橋されているので、メラミン／エステルピーク比は大きい。また、耐酸性雨塗
膜は、メラミン架橋されていないので、メラミン／エステルピーク比は小さい。
【０１３４】
　メラミン／エステルピーク比は、具体的には、ＦＴ－ＩＲを用いたＡＴＲ測定法により
、メラミンピークを、７２５ｃｍ-1～８２５ｃｍ-1を通る直線をベースラインとし、８１
４ｃｍ-1のピークのピークトップまでの高さとし、一方、エステルピークを、１６６０ｃ
ｍ-1～１７８０ｃｍ-1を通る直線をベースラインとし、１７３０ｃｍ-1のピークのピーク
トップまでの高さとし、そして、得られたメラミンピークの値及びエステルピークの値か
ら、下記式を用いて算出する。
　　（メラミン／エステルのピーク比）＝（メラミンのピーク）／（エステルピーク）
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【０１３５】
　さらに、本発明のアクリル系粘着シートは、表面調整剤がブリードしている塗膜に対し
ても好適に用いられる。このような表面調整剤としては、特に制限されず、例えばアクリ
ル系、ビニル系、シリコーン系、フッ素系などが挙げられるが、特に、シリコーン系の表
面調整剤がブリードしている塗膜に対してより好適に用いられる。上述のように、本発明
の粘着剤層（Ｙ）には、ポリオルガノシロキサン構造を有する成分（ｂ）が保持されてお
り、シリコーン系のブリード成分との親和性が高いため、ブリード成分を粘着剤層（Ｙ）
内部に吸収・拡散する効果を奏すると推測されるためである。
【０１３６】
　上記シリコーン系の表面調整剤がブリードしている塗膜としては、塗膜表面を光電子分
光分析（ＥＳＣＡ（Ｅｌｅｃｔｒｏｎ　Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ　ｆｏｒ　Ｃｈｅｍｉ
ｃａｌ　Ａｎａｌｙｓｉｓ））で分析した際の表面に占めるＳｉ元素比率が１～２０％で
ある塗膜が挙げられる。
【０１３７】
［アクリル系粘着シートの製造方法］
　本発明のアクリル系粘着シートの製造方法は、弾性体層（Ｘ）の片面又は両面に粘着剤
層（Ｙ）を少なくとも備えている構成を有するアクリル系粘着シートを製造することがで
きる限り、特に制限されないが、例えば、前述の弾性体層（Ｘ）の少なくとも片面に、本
発明のアクリル系粘着剤組成物を活性エネルギー線に照射することにより得られる粘着剤
層（Ｙ）を設けることにより製造する方法が挙げられる。
【０１３８】
　また、弾性体層（Ｘ）の少なくとも片面に粘着剤層（Ｙ）を設ける方法としては、例え
ば、弾性体層（Ｘ）及び粘着剤層（Ｙ）を別々に製造し、それらを貼り合わせる方法；あ
らかじめ製造した弾性体層（Ｘ）の片面又は両面にアクリル系粘着剤組成物を塗布し、ア
クリル系粘着剤組成物の層を設けた後、活性エネルギー線を照射することにより重合させ
て粘着剤層（Ｙ）を形成させる方法；あらかじめ製造した粘着剤層（Ｙ）の片面に弾性体
層（Ｘ）を形成する樹脂組成物を塗布し、樹脂組成物層を設けた後、該層を重合させて弾
性体層（Ｘ）を形成させる方法などが挙げられる。
【０１３９】
さらに、光重合開始剤を含む弾性体層（Ｘ）を形成する樹脂組成物の層の片面又は両面に
、アクリル系粘着剤組成物の層を積層させた構成の積層体に、活性エネルギー線を照射す
ることにより、弾性体層（Ｘ）及び粘着剤層（Ｙ）を同時に形成させる方法を用いてもよ
い。当該弾性体層（Ｘ）及び粘着剤層（Ｙ）を同時に形成させるアクリル系粘着シートの
製造方法は、生産性の点で優れるため好ましい。また、該製造方法により製造されたアク
リル系粘着シートにおいて、弾性体層（Ｘ）及び粘着剤層（Ｙ）が一体化するため、接着
強さを向上するため好ましい。
【実施例】
【０１４０】
　以下に、実施例に基づいて本発明をより詳細に説明するが、本発明はこれらの実施例に
より限定されるものではない。
【０１４１】
　実施例１
（共重合オリゴマー（Ｂ１）の合成）
　フラスコに、シクロヘキシルメタクリレート１４８．５重量部、末端メタクリロイル基
を有する片末端変性シリコーンオイル（信越シリコーン（株）製「Ｘ－２２－２４２６」
１．５重量部、２－メルカプトエタノール４．５重量部、２，２´－アゾビスイソブチロ
ニトリル（ＡＩＢＮ）０．３重量部、トルエン１５４．５重量部を投入した。７０℃で２
時間重合させた後、さらに８０℃で１時間熟成させた。その後、反応液からトルエンを留
去し、さらに減圧乾燥機により乾燥して、共重合オリゴマー（Ｂ１）を得た。
　該共重合オリゴマー（Ｂ１）のＧＰＣ（ゲルパーミエーションクロマトグラフィ）によ
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るポリスチレン換算の重量平均分子量（以下、同じ）は４０００、Ｔｇ（理論値）は６４
℃である。
【０１４２】
（アルキル（メタ）アクリレート部分重合物（Ａ１）（ＵＶシロップ）の作成）
　２－エチルヘキシルアクリレート９０重量部及びアクリル酸１０重量部が混合されたモ
ノマー混合物に、光重合開始剤として、商品名「イルガキュア６５１」（チバ・スペシャ
ルティー・ケミカルズ（株）製）０．０５重量部、商品名「イルガキュア１８４」（チバ
・スペシャルティー・ケミカルズ（株）製）０．０５重量部を配合した後、粘度（ＢＨ粘
度系Ｎｏ．５ローター、１０ｒｐｍ、温度３０℃）が約１５Ｐａ．ｓになるまで紫外線を
照射して、一部が重合した部分重合物（Ａ１）を作製した。
【０１４３】
（アクリル系粘着剤組成物の作製）
　上記で得られた部分重合物（Ａ１）１００重量部、共重合オリゴマー（Ｂ１）５重量部
、１，６－ヘキサンジオールジアクリレート０．０８重量部を添加した後、これらを均一
に混合してアクリル系粘着剤組成物を得た。
【０１４４】
（アクリル系粘着シート（Ｉ）の作成）
　アクリル系粘着剤組成物を、厚み３８μｍのポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）フ
ィルム上に、粘着剤層厚みが５０μｍとなるようにアプリケーターを用いて塗布した。
　次いで、片面をシリコーンで剥離処理した厚み３８μｍのポリエチレンテレフタレート
フィルム（剥離フィルム）の剥離処理面が上記塗布層側になるように、塗布層を被覆して
酸素を遮断した。その後、このシートの上面（剥離フィルム側）からブラックライトラン
プにて、照度４ｍＷ／ｃｍ2（（株）トプコン製ＵＶチェッカー「ＵＶＲ－Ｔ１」（最大
感度：約３５０ｎｍ）で測定）の紫外線を１８０秒間照射した。
　さらに、１３０℃の乾燥機で３分間熱処理を行い、残存モノマーを揮発させてＰＥＴフ
ィルム基材のアクリル系粘着シート（Ｉ－ａ）を得た。
【０１４５】
（アクリル系粘着シート（ＩＩ）の作製）
　アクリル系粘着剤組成物を、厚み３８μｍの、シリコーンで剥離処理したポリエチレン
テレフタレートフィルム（三菱化学ポリエステルフィルム（株）製「ＭＲＮ　＃３８」）
の剥離処理面上に、粘着剤層厚みが５０μｍとなるようにアプリケーターを用いて塗布し
た。
　次いで、片面をシリコーンで剥離処理した厚み３８μｍのポリエチレンテレフタレート
フィルム（三菱化学ポリエステルフィルム（株）製「ＭＲＦ　＃３８」）の剥離処理面が
上記塗布層側になるように、塗布層を被覆して酸素を遮断した。
　その後、このシートの片面側からブラックライトランプにて、照度４ｍＷ／ｃｍ2（（
株）トプコン製ＵＶチェッカー「ＵＶＲ－Ｔ１」（最大感度：約３５０ｎｍ）で測定）の
紫外線を１８０秒間照射した。１３０℃の乾燥機で３分間熱処理を行い、残存モノマーを
揮発させた。
　さらに、上記シートから片面のＰＥＴフィルム「ＭＲＮ＃３８」を剥離し、粘着剤面を
、日東電工（株）製「アクリルフォーム（両面テープ）「ハイパージョイントシリーズＡ
４００８」」の一方の面側に貼り合わせ、アクリルフォーム（弾性体層）基材のアクリル
系粘着シート（ＩＩ－ａ）を得た。なお、アクリルフォーム（Ａ４００８）の上記本発明
の粘着剤層を貼り合わせた面と反対側の面にはポリオレフィン系剥離ライナーが設けられ
ている。
【０１４６】
　実施例２
　共重合性オリゴマー（Ｂ１）を１０重量部添加することによりアクリル系粘着剤組成物
を調製したこと以外は、実施例１と同様にして、ＰＥＴフィルム基材のアクリル系粘着シ
ート（Ｉ－ｄ）、及びアクリルフォーム基材のアクリル系粘着シート（ＩＩ－ｄ）をそれ
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ぞれ得た。
【０１４７】
　比較例１
　共重合オリゴマー（Ｂ１）を配合しなかった以外は、実施例１と全く同様にして、アク
リル系粘着剤組成物およびＰＥＴフィルム基材のアクリル系粘着シート（Ｉ－ｂ）および
アクリルフォーム基材のアクリル系粘着シート（ＩＩ－ｂ）を得た。
【０１４８】
　比較例２
　末端メタクリロイル基を有するシリコーンオイルを用いず、シクロヘキシルメタクリレ
ートの配合量を１５０重量部に変更した以外は、実施例１と全く同様にして、共重合オリ
ゴマー（Ｂ２）を得た。
　該共重合オリゴマー（Ｂ２）のＧＰＣ（ゲルパーミエーションクロマトグラフィ）によ
るポリスチレン換算の重量平均分子量（以下、同じ）は３７００、Ｔｇ（理論値）は６６
℃である。
　共重合オリゴマー（Ｂ１）の代わりに、上記共重合オリゴマー（Ｂ２）を用いた以外は
、実施例１と全く同様にして、アクリル系粘着剤組成物およびＰＥＴフィルム基材のアク
リル系粘着シート（Ｉ－ｃ）およびアクリルフォーム基材のアクリル系粘着シート（ＩＩ
－ｃ）を得た。
【０１４９】
　比較例３
　シクロヘキシルアクリレート１４２．５重量部、末端メタクリロイル基を有する片末端
変性シリコーンオイル７．５重量部としたこと以外は、実施例１と同様にして、共重合オ
リゴマー（Ｂ３）を得た。
　該共重合オリゴマーの重量平均分子量は３９００、Ｔｇ（理論値）は５６℃である。
　以下、共重合オリゴマー（Ｂ１）の代わりに共重合オリゴマー（Ｂ３）を用いたこと以
外は実施例１と同様にして、ＰＥＴフィルム基材のアクリル系粘着シート（Ｉ－ｆ）およ
びアクリルフォーム基材のアクリル系粘着シート（ＩＩ－ｆ）を得た。
【０１５０】
　なお、実施例、比較例で得られたＰＥＴフィルム基材のアクリル系粘着シート（Ｉ－ａ
）～（Ｉ－ｆ）をアクリル系粘着シート（Ｉ）、アクリルフォーム基材のアクリル系粘着
シート（ＩＩ－ａ）～（ＩＩ－ｆ）をアクリル系粘着シート（ＩＩ）と総称する場合があ
る。
【０１５１】
［物性の測定方法ならびに効果の評価方法］
　以下に、本願で用いられる測定方法および効果の評価方法について例示する。
【０１５２】
（１）粘着力測定
［アクリル系粘着シート（Ｉ）に対する粘着力］
　実施例、比較例で得られたアクリル系粘着シート（Ｉ）から、２５ｍｍ幅の短冊状サン
プルを切り出し、測定に用いた。なお、剥離フィルムは剥離した後、測定を行った。
　サンプルであるアクリル系粘着シートの粘着層側を、洗浄を行わない下記自動車塗膜お
よびイソプロピルアルコール（ＩＰＡ）にて洗浄（ＩＰＡを染み込ませたクリーンウエス
にて１０往復擦ることによる）した下記自動車塗膜に、２ｋｇのゴムロール（幅３０ｍｍ
）を１往復させて接着し、アクリル系粘着シート（Ｉ）付き塗装板を得た。該粘着シート
（Ｉ）付き塗装板を、２３℃、５０％ＲＨの雰囲気下で４日間放置した。
　その後、粘着シート（Ｉ）の剥離試験（１８０°ピール、引張速度３００ｍｍ／分、サ
ンプル幅２５ｍｍ）を行い、剥離距離１０～５０ｍｍの粘着力（剥離応力）の平均値を測
定し、未洗浄面に対する粘着力（Ａ）及び洗浄面に対する粘着力（Ｂ）とした。
　なお、上記アクリル系粘着シート（Ｉ）付き塗装板は、例えば、塗膜保護用粘着シート
を貼付した塗装板のモデルである。
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【０１５３】
［アクリル系粘着シート（ＩＩ）に対する粘着力］
　実施例、比較例で得られたアクリル系粘着シート（ＩＩ）から、２５ｍｍ幅の短冊状サ
ンプルを切り出し、測定に用いた。
　アクリル系粘着シート（ＩＩ）におけるアクリルフォーム部分（Ａ４００８）に設けら
れているポリオレフィン系剥離ライナーを剥離し、その粘着剤面（実施例、比較例で作製
した粘着剤以外の粘着剤面）に、粘着力測定用の基材として厚み５０μｍのＰＥＴフィル
ムを貼り合わせ、測定用サンプルとした。
　測定用サンプルの本発明の粘着剤層上から、ＰＥＴフィルム「ＭＲＦ＃３８」を剥離し
、その粘着剤面（実施例、比較例で作製した粘着剤面）を、洗浄を行わない下記自動車塗
膜に、５ｋｇのゴムロール（幅６５ｍｍ）を用いて片道１回で圧着し、アクリル系粘着シ
ート（ＩＩ）付き塗装板を得た。該粘着シート（ＩＩ）付き塗装板を、２３℃、５０％Ｒ
Ｈの雰囲気下で４日間放置した。
　その後、粘着シート（ＩＩ）の剥離試験（１８０°ピール、引張速度５０ｍｍ／分、サ
ンプル幅２５ｍｍ）を行い、剥離距離１０～５０ｍｍにおける粘着力（剥離応力）曲線の
ピーク値の１０点平均値を測定し、未洗浄面に対する粘着力（Ｃ）とした。
　上記、「剥離距離１０～５０ｍｍにおける粘着力（剥離応力）曲線のピーク値の１０点
平均値」は次のようにして算出する。まず、剥離試験より得られた剥離応力曲線（波状の
形状を有する）の剥離距離１０～５０ｍｍの部分（算出範囲）において、ピーク（複数の
波のそれぞれの頂点部分をいう）のうち、算出範囲の最初と最後のピークを除き、さらに
最も高いピークを除いた残りピークの中で、応力の高いものから１０点のピーク値を平均
する。算出範囲中に上記ピークが１０点未満の場合には、全てのピーク値を平均する。
　なお、上記アクリル系粘着シート（ＩＩ）付き塗装板は、例えば、外装部品接着用シー
トを貼付した塗装板のモデルである。
【０１５４】
　上記測定の繰り返し測定数（Ｎ数）はいずれも３回（平均値）である。
【０１５５】
［自動車塗膜］
　鋼板上に電着塗料、中塗り塗料、メタリック塗料の各塗料を順に塗工したものに、酸性
雨耐性クリヤー塗膜（アクリル／スチレン系・非メラミン架橋タイプ、シリコーン系表面
調整剤含有）を厚み５０μｍで塗工したものを用いた。
　未洗浄および洗浄後の塗膜面のＳｉ元素比率（ＥＳＣＡにて測定）はそれぞれ１．２％
、０％であった。
【０１５６】
（２）接着率
　上記（１）のアクリル系粘着シート（Ｉ）に対する粘着力測定で得られた、未洗浄面に
対する粘着力（Ａ）、洗浄面に対する粘着力（Ｂ）より以下の式に従って、接着率（％）
を算出した。
接着率（％）＝　未洗浄面に対する粘着力（Ａ）／洗浄面に対する粘着力（Ｂ）×１００
【０１５７】
（３）Ｓｉ含有比率（％）（ＥＳＣＡ測定）
　アルバックファイ社製のＥＳＣＡ装置「ｍｏｄｅｌ５４００」を用いて、Ｘ線源：Ｍｇ
Ｋα（３００Ｗ、１５ｋＶ）、光電子取出し角：４５°、分析面積が１．１ｍｍφの条件
で、ワイドスキャン測定により、定性分析を行い、検出された元素についてナロースキャ
ン測定を行って、被着体である塗装板表面部におけるＳｉ元素比率（％）を求めた。
【０１５８】
　実施例、比較例の評価結果を表１に示す。
【０１５９】
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【表１】

【０１６０】
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　表１より、本発明のアクリル系粘着シート（実施例）は、難接着性の自動車塗膜に対し
ても、洗浄の有無を問わず、優れた接着力および接着率を発揮した。一方、本発明の規定
を満たさない粘着シート（比較例）では、表面にシリコーン系の表面調整剤がブリードし
た未洗浄の塗膜面に対しては、接着力が大きく低下した。なお、接着率が高いと塗膜の表
面状態によらず、表面調整剤の影響を受けずに、高い接着力を安定して維持できるため望
ましい。
　また、弾性体層（Ｘ）（アクリルフォーム層）を基材として用いた場合においても、本
発明の粘着剤は、未洗浄の塗膜面に対して最も高い接着力を発揮した。
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