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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　エチレン・不飽和エステル共重合体（Ａ）と融点１１５℃以上の高結晶質エチレン系又
はプロピレン系重合体又は共重合体樹脂（Ｂ）との混合樹脂からなる粘着フィルム層を基
材の少なくとも片面に形成してなる積層フィルム又はシート。
【請求項２】
　前記樹脂（Ａ）が、エチレン・酢酸ビニル共重合体又はエチレン・（メタ）アクリル酸
アルキルエステル共重合体からなる請求項１記載の積層フィルム又はシート。
【請求項３】
　前記樹脂（Ｂ）が、融点１３０℃以上の立体特異性プロピレン重合体からなる請求項１
記載の積層フィルム又はシート。
【請求項４】
　前記混合樹脂が、前記樹脂（Ａ）５～８０質量％と前記樹脂（Ｂ）９５～２０質量％と
からなる請求項３に記載の積層フィルム又はシート。
【請求項５】
　前記樹脂（Ｂ）が、密度９４０～９６５ｋｇ／ｍ３の高密度ポリエチレンからなる請求
項１記載の積層フィルム又はシート。
【請求項６】
　前記混合樹脂が、前記樹脂（Ａ）１０～７０質量％と前記樹脂（Ｂ）９０～３０質量％
とからなる請求項５に記載の積層フィルム又はシート。
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【請求項７】
　前記混合樹脂粘着フィルム層が、前記（Ｂ）樹脂中に（Ａ）樹脂が均質溶解した連続相
の間に、薄葉層状の（Ａ）樹脂相が幾重にも重なって存在する微細組織構造を有している
ことを特徴とする請求項１記載の積層フィルム又はシート。
【請求項８】
　前記混合樹脂に、更に粘着付与剤が含有されている請求項１記載の積層フィルム又はシ
ート。
【請求項９】
　基材層がポリエチレン、又はポリプロピレンからなり、少なくともその片面に前記粘着
フィルム層を形成してなる請求項１～８の何れかに記載の積層フィルム又はシート。
【請求項１０】
　請求項１～９の何れかに記載の積層フィルム又はシートからなる表面保護フィルム又は
シート。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、適度な初期粘着力を有し、且つ、その粘着力の経時昂進が抑制され、適正な
一定の粘着力を長期間にわたって持続することができる粘着フィルム又はシートに関する
。本発明の粘着フィルム又はシートは、物品の表面を保護する用途に好適に用いることが
できる。
【背景技術】
【０００２】
　粘着フィルム又はシートは、従来から、合成樹脂板、化粧板、金属板及び塗装鋼板等の
製品の表面を、塵の付着、汚れ及び傷から保護するための表面保護用フィルムとして、又
、窓ガラス表面の保護用フィルムとして、自動車の焼付塗装時やプリント基板のハンダ浸
積時の表面保護用フィルムとして、更には、液晶表示装置、プラズマ表示装置や有機薄膜
ＥＬ装置の構成部材である液晶パネル板、反射板、位相差板、プリズムシート、導光板、
偏光板、プラズマ表示パネル板、有機蛍光体薄膜、透明電極或いはフレキシブルプリント
基板やリジッドプリント基板等の精密電子部品の表面保護用フィルムとして広く用いられ
ている。
【０００３】
　そして一般的に粘着フィルム又はシートには、基材層と粘着層との間の接着は強く、一
方、被着体表面と粘着層との間では、自然に自己剥離したり或いは極軽い振動や衝撃で脱
落したりすることが無く、然も、開封剥離時には被着体表面に粘着物質を残すことなく、
スムーズに剥離できるよう該表面との間では適度な粘着強度を保有することが求められる
。
　従来、このようなフィルム、シートの粘着層にはエチレン・酢酸ビニル共重合体等のエ
チレン・不飽和エステル共重合体が多く用いられている。
【０００４】
　例えば、特開平８－１７００５６号公報には、高密度ポリエチレンから成る基材層の片
面に、酢酸ビニル含有量が１８～２６質量％のエチレン・酢酸ビニル共重合体から成る粘
着層を積層した表面保護フィルムが開示されている。
【０００５】
　エチレン・酢酸ビニル共重合体、エチレン・（メタ）アクリル酸エステル共重合体等の
エチレン・不飽和エステル共重合体は、被着体に対し一般に良好な初期粘着力（接着力）
を有する。
　しかしながら、経時的に粘着力が昂進する欠点があり、特に、常温で被着体と貼り付け
られた状態で運搬、保管されることに留まらず、様々な熱履歴を受けた場合などには、粘
着力の昂進が著しく進行し、粘着力が強すぎることに起因して使用剥離の際屡々問題が生
じた。
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【０００６】
　エチレン・酢酸ビニル共重合体のこのような接着力の経時的昂進を抑制するための対策
も既に一部提案され、例えば、特開２００２－２２６８１４号公報には、エチレン・酢酸
ビニル共重合体に実質的に非結晶性のプロピレン系樹脂を配合した樹脂組成物を粘着性樹
脂として用いることが提案されている。
【０００７】
　上記樹脂組成物は、従来品に比べると粘着力の経時的昂進を可成りの程度抑制でき、あ
る程度効果はみられるが、未だその改善効果は充分ではなく、当業界からはより一層の改
善が要望されていた。
【０００８】
　更に、該樹脂組成物の初期接着力はやや高く、然も経時的昂進を完全には抑制できない
ため、用途によっては接着力が強すぎて使用が制限される場合もあり得る。
　又、最近、表面保護用等の粘着フィルム、シートには透明性が求められる場合も多く、
この要件を満たす粘着フィルム、シートが求められる傾向も強くなってきている。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明者等は、上記初期粘着力が適正で、且つ、粘着力の経時的昂進が充分に抑制され
、若干の熱履歴を受けたり長期間貯蔵しても、適度な粘着力をほぼ一定に維持でき、然も
、所望により粘着フィルム又はシートに高度の透明性を付与できる粘着性組成物を得るた
め鋭意研究を重ねた。
　その結果、意外にも、エチレン・酢酸ビニル重合体等のエチレン・不飽和エステル共重
合体に高融点で高結晶性のエチレン系又はプロピレン系重合体又は共重合体樹脂を特定量
配合した混合樹脂、即ち樹脂組成物が上記の要件を満たすことを見出し、この知見に基づ
き本発明を完成するに至った。
【００１０】
　従って、本発明の目的は、初期粘着力が適正な範囲にあり、且つ、粘着力の経時的昂進
が充分に抑制された樹脂組成物粘着層を基材に積層してなる積層粘着フィルム又はシート
を提供することにある。
　更に、又、本発明の別の目的は、物品の表面保護に好適に用いられる積層粘着フィルム
又はシートを提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明によれば、エチレン・不飽和エステル共重合体（Ａ）と融点１１５℃以上の高結
晶質エチレン系又はプロピレン系重合体又は共重合体樹脂（Ｂ）との混合樹脂からなる粘
着フィルム層を基材の少なくとも片面に形成してなる積層フィルム又はシートが提供され
る。
【００１２】
　前記樹脂（Ａ）は、エチレン・酢酸ビニル共重合体又はエチレン・（メタ）アクリル酸
アルキルエステル共重合体からなることが好ましい。
【００１３】
　又、前記樹脂（Ｂ）は、融点１３０℃以上の立体特異性プロピレン重合体からなること
が粘着昂進の制御、表面保護フィルムとしての適度な粘着性と機械的強度、透明性のバラ
ンスが取れたフィルムまたシートを提供できるので好ましい。
【００１４】
　更に、樹脂（Ｂ）が上記プロピレン重合体又は共重合体の場合、その混合樹脂は、前記
樹脂（Ａ）５～８０質量％と前記樹脂（Ｂ）９５～２０質量％からなることが好ましい。
　なお、ここで（Ａ）と（Ｂ）の合計が１００質量％である。　
【００１５】
　又、更に、前記樹脂（Ｂ）が、密度９４０～９６５ｋｇ／ｍ３ の高密度ポリエチレン



(4) JP 4354526 B2 2009.10.28

10

20

30

40

50

からなる態様のものは、粘着昂進の制御、表面保護フィルムとしての適度な粘着性と機械
的強度、透明性のバランスが取れたフィルム又はシートを提供できるので好ましく、この
場合は、前記混合樹脂は、樹脂（Ａ）１０～７０質量％と樹脂（Ｂ）９０～３０質量％と
からなることが好ましい。なお、ここで（Ａ）と（Ｂ)の合計が１００質量％である。
【００１６】
　殊に、本発明の粘着フィルム又はシートに於いては、前記混合樹脂層が、（Ｂ）樹脂中
に（Ａ）樹脂が均質溶解した連続相の間に、薄葉層状の（Ａ）樹脂相が幾重にも重なって
存在する微細組織構造態様のものが粘着昂進の進行を抑える傾向が強くなり又透明性にも
優れる点で好ましい。
【００１７】
　又、前記混合樹脂には、更に粘着付与剤が含有されている態様が好ましい。
【００１８】
　前記基材はポリエチレン、又はポリプロピレンからなることが好ましい。　
  本発明に於いては、更に、上記積層フィルム、シートからなる表面保護フィルム又はシ
ートが提供される。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】本発明の粘着フィルムに於ける混合樹脂層の好適な微細組織構造を示した電子写
真図である（混合樹脂層のＭＤ方向断面電子顕微鏡写真）。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２０】
　以下に、本発明に係る実施の形態について詳細且つ具体的に説明する。
　既に述べたとおり、本発明の積層粘着フィルム又はシートは、例えば、ポリエチレン、
ポリプロピレン、ポリエステル等からなる基材の少なくとも片面に積層された粘着層がエ
チレン・不飽和エステル共重合体樹脂（Ａ）と融点１１５℃以上の高結晶質エチレン系又
はプロピレン系重合体又は共重合体樹脂（Ｂ）との混合樹脂からなる点が構成上の特徴で
ある。
【００２１】
「エチレン・不飽和エステル共重合体樹脂（Ａ）」
　本発明のフィルム又はシートに於ける粘着層で必須樹脂成分として用いる樹脂（Ａ）を
構成するエチレン・不飽和エステル共重合体としては、エチレンと、酢酸ビニル、プロピ
オン酸ビニルのようなビニルエステルとの共重合体、或いは、エチレンと、アクリル酸、
メタクリル酸、マレイン酸、無水マレイン酸、フマル酸、イタコン酸、無水イタコン酸等
の不飽和カルボン酸の炭素数２０程度までのアルキルエステルとの共重合体を挙げること
が出来、より具体的には、エチレンと、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アクリル
酸イソプロピル、アクリル酸ｎプロピル、アクリル酸イソブチル、アクリル酸ｎブチル、
アクリル酸－２－エチルヘキシル、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エチル、メタアク
リル酸イソブチル、メタアクリル酸ｎブチル、メタクリル酸グリシジル、マレイン酸ジメ
チル、マレイン酸ジエチル等の不飽和カルボン酸エステルとの共重合体を例示することが
出来る。
【００２２】
　更に、上記２元系共重合体の他、エチレンに上記不飽和エステルを２種以上共重合させ
た多元系共重合体であっても良く、更に、不飽和エステル共重合体が本来有する、例えば
、柔軟性、弾力性、ヒートシール性等の諸特性を実質的に変更させない限りにおいて、他
の極性モノマー、例えば、アクリル酸、メタクリル酸、マレイン酸、イタコン酸、無水マ
レイン酸、無水イタコン酸や一酸化炭素等を、少量共重合させたものでも良い。
【００２３】
　本発明に於いては、これらの内でもエチレン・酢酸ビニル共重合体等のエチレン・ビニ
ルエステル共重合体、エチレン・（メタ）アクリル酸メチル共重合体、エチレン・（メタ
）アクリル酸エチル共重合体、エチレン・（メタ）アクリル酸ブチル共重合体等のエチレ
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ン・不飽和カルボン酸低級アルキルエステル共重合体が好ましく、特に、エチレン・酢酸
ビニル共重合体及びチューブラー重合法で製造されたエチレン・（メタ）アクリル酸低級
アルキルエステル共重合体が好ましい。
【００２４】
　又、本発明では上記エチレン・不飽和エステルの中でも不飽和エステル単位含量が3～4
6重量％、特に好ましくは7～33重量％のものを用いることが好ましい。
　不飽和エステル単位含量が上記範囲にある場合は高結晶性樹脂（Ｂ）、特にプロピレン
系（共）重合体、との相溶性が良く、又、得られる粘着性組成物の機械物性、耐熱性、柔
軟性も優れている。
【００２５】
　更に、本発明で用いるエチレン・不飽和エステル共重合体は、得られる組成物の粘着シ
ール強度、更には、加工性等の観点から、そのメルトフローレート（１９０℃、２１６０
ｇ荷重：ＪＩＳ　Ｋ７２１０－９９準拠、１９０℃、２１６０ｇ荷重）が２～５０ｇ／１
０分の範囲にあることが好ましく、特に好ましくは3～20ｇ／１０分である。
【００２６】
　上記のようなエチレン・不飽和エステル共重合体は、エチレンと不飽和エステルとを高
温、高圧下でラジカル共重合することによって得ることができる。
　例えば、通常のオートクレーブ法による高圧ラジカル重合プロセスによって製造される
ランダム性良好な共重合体を使用することが出来るが、前述のエチレン・不飽和カルボン
酸エステル共重合体の場合は、チューブラー法による高圧ラジカル重合プロセスによって
製造される共重合体が特に好適に用いられる。
【００２７】
「高結晶質エチレン系又はプロピレン系重合体又は共重合体樹脂（Ｂ）」
　本発明の粘着フィルム又はシートに於ける混合樹脂層にはもう一つの必須樹脂成分とし
て、融点１１５℃以上の高結晶質エチレン系又はプロピレン系重合体又は共重合体樹脂（
Ｂ）が用いられるが、このような重合体又は共重合体樹脂として、高密度ポリエチレン、
アイソタクチックポリプロピレン等の立体特異重合ポリプロピレン、高結晶性プロピレン
系共重合体等を例示することができる。
　本発明で好ましく使用される融点１１５℃以上の高密度ポリエチレンには、エチレン単
独重合体の他、エチレンを主体とし、これに炭素数３～１２のαオレフィン等を共重合し
たものも含まれ、一般に中圧法（３０～７０気圧、Phillips法、Standard法等）、低圧法
（常圧又はわずかな加圧；Ziegler法等）等の製法で製造される。
　又、本発明に於いては、その密度が９４０～９６５ｋｇ／ｍ３、特に、９４６～９６０
ｋｇ／ｍ３のものが好適に用いられ、特に、粘着層の初期粘着力を適正な範囲に保持し、
且つその経時的昂進を抑制するという観点から、その曲げ弾性率（ＪＩＳ　Ｋ７１７１に
準拠して測定）が１０００ＭＰａ以下、より好ましくは６００～９００ＭＰａの範囲にあ
るものが好ましい。
　後記の実施例、比較例から明瞭に理解できるように、密度が９４０を下回るポリエチレ
ン、例えば、低密度ポリエチレンでは、本発明の目的である粘着強度の昂進抑制を達成す
ることができない。
【００２８】
　前記高密度ポリエチレンのメルトフローレート（ＭＦＲ）（JIS　K7210準拠　１９０℃
　２１６０ｇ荷重）は０．５～２０ｇ／１０分、特に１～１５ｇ／１０分が好ましい。
【００２９】
　本発明においてプロピレン系（共）重合体（Ｂ）とはプロピレンの単独重合体又はプロ
ピレン成分を５０モル％以上含むプロピレンと他の単量体との共重合体を意味する。
　本発明では、このプロピレン系（共）重合体（Ｂ）として、融点１１５℃以上のものを
使用するが、好ましくは融点１３０℃以上、より好ましくは１３５℃以上のプロピレン系
（共）重合体が利用される。融点の上限は特に限定されないが例えば１６５℃の結晶性を
有するプロピレン系（共）重合体を用いることが可能である。
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　このような、結晶性プロピレン系（共）重合体の典型例として、アイソタクチックポリ
プロピレン等の立体特異性重合体を挙げることができる。
　例えば、本発明に用いるプロピレン系（共）重合体（Ｂ）としては融点１３０℃以上の
結晶性プロピレン単独重合体（ポリプロピレンホモポリマー）、プロピレンを主体とする
ランダム共重合体、ブロック共重合体、より具体的には、プロピレン成分を５０モル％以
上、好ましくは８０モル％以上含み、プロピレン以外の他の単量体成分を５０モル％未満
、特に２０モル％以下の割合で含むランダム共重合体、ブロック共重合体を挙げることが
できる。
　前記他のモノマー成分としては、例えば、エチレン、１－ブテン、１－ペンテン、１－
ヘキセン、１－オクテン、１－デセン、１－ドデセン、１－テトラデセン、１－オクタデ
セン等の炭素原子数２，４～２０、特に好ましくは炭素数２或いは４～８のα－オレフィ
ン類等を挙げることができる。
【００３０】
　本発明においては前記プロピレン（共）重合体（Ｂ）の中でも、特に示差走査熱量計（
ＤＳＣ）で測定した融点での吸熱ピークから得られる潜熱量（融解熱量）（ＪＩＳ　Ｋ７
１２２に準拠して測定）が１０～１２０Ｊ／ｇ、特に３０～１１０Ｊ／ｇの範囲にあるも
のが好ましい。
　又、前記プロピレン（共）重合体（Ｂ）がプロピレン共重合体の場合には、ランダム共
重合体がより好ましい。
【００３１】
　又、前記プロピレン（共）重合体（Ｂ）のメルトフローレート（ＭＦＲ）（ＪＩＳ　Ｋ
７２１０に準拠、２３０℃　２１６０ｇ荷重）は１～６０ｇ／１０分、特に２～３０ｇ／
１０分が好ましい。
【００３２】
　「粘着性混合樹脂」
　本発明では、前記エチレン・不飽和エステル共重合体樹脂（Ａ）と融点１１５℃以上の
高結晶質エチレン系又はプロピレン系重合体又は共重合体樹脂（Ｂ）との混合樹脂を粘着
性樹脂層として用いるが、その配合割合は、樹脂（Ａ）を５～８０質量％、樹脂（Ｂ）を
９５～２０質量％の割合で配合することが好ましい。なお、ここで（Ａ）と（Ｂ）の合計
は１００質量％である。
　前記樹脂（Ｂ）成分の配合が２０質量％を下回るものは本発明が目的とする粘着樹脂組
成物に於ける粘着力経時昂進抑制効果を有効に奏することができない。
　一方、９５質量％を上回るものは、被着体の種類によっては初期粘着力が不足して、表
面保護膜としての効果を充分に奏することができない不都合を生じる。
　更に、前記樹脂（Ｂ）成分がエチレン系（共）重合体である場合、その配合割合は、樹
脂（Ａ）を１０～７０質量％、樹脂（Ｂ）を３０～９０質量％、好ましくは（Ａ）３０～
６０質量％、（Ｂ）７０～４０質量％、更に好ましくは（Ａ）３０～５０質量％、（Ｂ）
７０～５０質量％の割合で配合することが好ましい。
　又、前記（Ｂ）成分がプロピレン系（共）重合体である場合は、樹脂（Ａ）１０～７５
質量％、樹脂（Ｂ）９０～２５質量％、好ましくは（Ａ）３０～５０質量％、（Ｂ）７０
～５０質量％の割合が特に好ましい。
【００３３】
　更に、本発明のフィルム、シートに於いては、前記粘着性混合樹脂層が以下に述べる特
定の微細組織構造を有していることが特に好ましい。
　即ち、その微細組織構造とは、前記（Ｂ）樹脂中に（Ａ）樹脂が均質溶解した連続相の
間に、薄葉層状の（Ａ）樹脂相が幾重にも重なって存在する態様の構造であって、フィル
ム、シートのＭＤ方向断面から見た電子顕微鏡写真図である添付図１に示されているよう
に、（Ａ）、（Ｂ）樹脂均一溶解層（連続層）の間に微小間隔を隔てて（Ｂ）樹脂層がラ
メラ状に幾重にも重畳積層され、あたかもミルフィーユ（mille・feuille;napoleon)パイ
菓子のような構造である。
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　このような微細組織構造の粘着性層を有するフィルム、シートは、粘着力の経時昂進が
有効に抑制され、適正な一定粘着力の長期持続性に顕著に優れる。
【００３４】
　本発明のフィルム、シートの粘着性混合樹脂（樹脂組成物）層には、更に、その初期の
接着性を向上させるために粘着付与剤を配合してもよく、その配合量は（Ａ）、（Ｂ）樹
脂成分合計１００質量部に対して０～３０質量部、特に０～２０質量部が好ましい。
【００３５】
　前記粘着性混合樹脂に添加される粘着付与剤としては、例えば、脂肪族系や芳香族系、
脂肪族・芳香族共重合体系や脂環族系等の石油系樹脂、ピネン樹脂、クマロンインデン系
樹脂やテルペン系樹脂、テルペンフェノール系樹脂や重合ロジン系樹脂、（アルキル）フ
ェノール系樹脂やキシレン系樹脂、あるいはそれらの水添系樹脂などを例示することがで
きる。
　又、粘着付与剤とオレフィン樹脂とのブレンド物も市販されており、これらを使用して
も構わない。
【００３６】
　更に、前記粘着性混合樹脂には、該組成物の特性を損なわない限度に於いて、他種樹脂
を更に配合しても差し支えない。
　このような樹脂として、例えば、エチレンと（メタ）アクリル酸、エタクリル酸、フマ
ル酸、マレイン酸、マレイン酸モノメチル、無水マレイン酸等の不飽和カルボン酸との共
重合体であるエチレン・不飽和カルボン酸共重合体樹脂、エチレン・アクリル酸・メタク
リル酸イソブチル等のエチレン・不飽和カルボン酸・不飽和カルボン酸エステル共重合体
樹脂、低密度ポリエチレン（ＬＤＰＥ）、線状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）、メタ
ロセン触媒重合ポリエチレン等のポリエチレン類やエチレンとプロピレン、１－ブテン、
１－ヘキセン、１－オクテン、１－デセン、１－ドデセン、４－メチル－１－ペンテン等
、炭素数３～２０のα－オレフィンとの共重合体である低結晶性エチレン系樹脂類、ポリ
ブテン等のブテン系樹脂、４－メチル－１－ペンテンのようなオレフィン系樹脂等の樹脂
類を挙げることができる。
【００３７】
　これら樹脂は２種以上配合されても良い。
　これら他種樹脂は、前記粘着組成物の物性を損なわない範囲、例えば前記（Ａ）、（Ｂ
）樹脂成分合計１００質量部に対し０～９９質量部程度迄加えることができるが、特に０
～４９質量部が好ましい。
　更に、本発明の粘着性樹脂組成物には、必要に応じて、酸化防止剤や紫外線吸収剤、光
安定剤、顔料等の適当な添加剤を配合することができる。
【００３８】
　本発明の粘着性混合樹脂（樹脂組成物）は前記（Ａ）と（Ｂ）樹脂成分及び必要により
他の添加剤等を同時あるいは逐次的にドライブレンドまたはメルトブレンドすることによ
り得られる。
　ドライブレンドにはヘンシェルミキサー、タンブラーミキサー等の各種ミキサーを用い
ることが出来る。
　又メルトブレンドする場合は1軸、あるいは２軸押出機、バンバリーミキサー、ロール
、ニーダーなどの混練装置を用い、１４０～２３０℃程度の温度で溶融混練すればよい。
【００３９】
　本発明においては前記（Ａ）と（Ｂ）樹脂成分の混合状態は特に制限されないが、既に
述べた通り、前記（Ａ）と（Ｂ）樹脂成分が少なくとも部分的に非相溶であり、前記（Ａ
）（Ｂ）相溶成分中に（Ｂ）成分がラメラ層状に分散していることが望ましい。
　本発明によって得られる樹脂組成物は、フィルムにした場合、一般的に要求される初期
粘着力である０．３～１００ｇ／２５ｍｍ、特に好ましくは０．５～３０ｇ／ｍｍの初期
粘着力を有し、また粘着昂進の割合が７５％以下、好ましくは６５％以下、特に好ましく
は４５％以下と極めて小さく、経時で安定した粘着力（接着力）を得ることが出来る。
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【００４０】
　本発明の積層粘着フィルム又はシートは、上記粘着性混合樹脂を基材の少なくとも片面
に積層し粘着層が形成された態様で用いられる。
【００４１】
　前記粘着層を形成する基材としては、特に限定されないが、例えば、延伸又は未延伸の
、ポリエステル、ポリアミド、ポリプロピレンやエチレン成分を共重合成分とするブロッ
ク系、ランダム系等のプロピレン系ポリマー、低密度ポリエチレン、高密度ポリエチレン
や線状低密度、超低密度ポリエチレン等のエチレン系ポリマー、エチレン・プロピレン共
重合体などのオレフイン系ポリマーの１種または2種以上を用いてなる各種熱可塑性樹脂
フィルム又はシート、紙、金属箔、不織布等が用いられる。
　本発明においてはこれらの中で特にポリプロピレンあるいはポリエチレン等のエチレン
系ポリマーからなる基材が好ましい。
　ポリプロピレンあるいはポリエチレン等のエチレン系ポリマーからなる基材を用いた場
合、粘着層との層間接着性が良好で、また、透明性に優れたフィルム又はシートが得られ
る。
【００４２】
　基材に熱可塑性フィルムを使用する場合には、劣化防止等を目的に、例えば酸化防止剤
や紫外線吸収剤、ヒンダードアミン光安定剤等の光安定剤や帯電防止剤、その他、例えば
カーボンブラック、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
の如き充填剤や顔料等の添加剤を必要に応じて配合することができる。
【００４３】
　基材層の厚さは１～５００μｍ程度であり、好ましくは１０～２００μｍであるが、こ
れに限定されるものではない。
【００４４】
　粘着剤層の形成は、たとえば、粘着剤の溶剤による溶液や熱溶融液を基材に塗布する溶
液コート法や、それに準じセパレータ基材上に塗布、形成した粘着剤層を移着転写する方
法、粘着剤層形成材を支持基材上に押出し形成塗布するホットメルトコーティング法、基
材と粘着剤層を二層または三層以上の多層にて共押出し、フィルム化する方法、基材上に
粘着剤層を単層で押出ラミネートする方法、または、接着層と粘着剤層を二層で押出ラミ
ネートする方法、粘着剤層とフィルムやラミネート層等の支持基材形成材とをサーマルラ
ミネートする方法などの、公知の粘着シートの製造方法に準じて行うことができる。
【００４５】
　これらの製造方法のなかでも、熱可塑性樹脂からなる基材層とともに粘着剤層を、イン
フレーション法やＴダイ法による二層又は三層以上の多層による共押出し成形する方法が
好ましい。
【００４６】
　本発明において基材に形成する粘着層の厚さは接着力などに応じて適宜決定されるが、
一般には１～２５０μｍ、さらには５～１００μｍとするのが好ましい。
【００４７】
　本発明の積層粘着フィルム又はシートは、初期粘着力が表面保護フィルム用途として特
に適正と言われる範囲、即ち、後に述べるとおり、初期粘着力が０．５～３０ｇ／２５ｍ
ｍの範囲にあり、且つ、粘着力の経時的昂進が充分に抑制され（好ましくは粘着昂進率が
６５％以下）、若干の熱履歴を受けても、長期間貯蔵しても、その適度な粘着力を適正な
範囲に維持できる。
　然も、本発明においては前記（Ａ）、（Ｂ）樹脂及びその配合割合を適宜選択特定する
ことにより該粘着樹脂層に高度の透明性を付与できる。
　従って、基材に透明なものを選択することにより積層フィルム又はシートに透明性を付
与できる。
　本発明の積層粘着フィルム又はシートは、例えば、合成樹脂板、化粧板、金属板及び塗
装鋼板等の製品表面保護用、又、窓ガラス表面保護用、自動車の焼付塗装時やプリント基



(9) JP 4354526 B2 2009.10.28

10

20

30

40

50

板のハンダ浸積時の表面保護用、更には、液晶表示装置、プラズマ表示装置や有機薄膜Ｅ
Ｌ装置の構成部材である液晶パネル板、反射板、位相差板、プリズムシート、導光板、偏
光板、プラズマ表示パネル板、有機蛍光体薄膜、透明電極等の精密電子部品の表面保護用
のフィルム又はシートとして特に好適に用いられる。
【実施例】
【００４８】
　以下に本発明を実施例により具体的に説明するが、本発明はこれら実施例により何ら限
定されるものではない。
【００４９】
　「混合樹脂（樹脂組成物）層の原料樹脂」
（１）エチレン・不飽和エステル共重合体樹脂（Ａ）として使用する樹脂
（Ａ１）エチレン・酢酸ビニル共重合体：
酢酸ビニル含量；２４質量％（ＪＩＳ　Ｋ７１９２－１９９９）
ＭＦＲ4ｇ／１０分（ＪＩＳ Ｋ７２１０－１９９９,１９０℃,２１６０g荷重）
（Ａ２）エチレン・酢酸ビニル共重合体：
酢酸ビニル含量；１０質量％（ＪＩＳ　Ｋ７１９２－１９９９）
ＭＦＲ３ｇ／１０分（ＪＩＳ Ｋ７２１０－１９９９,１９０℃,２１６０g荷重）
（Ａ３）エチレン・酢酸ビニル共重合体：
酢酸ビニル含量；１４質量％（ＪＩＳ　Ｋ７１９２－１９９９）
ＭＦＲ３．５ｇ／１０分（ＪＩＳ　Ｋ７２１０－１９９９,１９０℃,２１６０g荷重）
（Ａ４）エチレン・アクリル酸ｎ－ブチル共重合体：
アクリル酸ｎ－ブチル含量；１７質量％（ＪＩＳ　Ｋ７１９２－１９９９）
ＭＦＲ　7ｇ／１０分（ＪＩＳ　Ｋ７２１０－１９９９,１９０℃,２１６０g荷重）、チュ
ーブラー重合法により製造されたもの　
（Ａ５）エチレン・酢酸ビニル共重合体:酢酸ビニル含量；
酢酸ビニル含量；１０質量％（ＪＩＳ　Ｋ７１９２－１９９９）
ＭＦＲ　9ｇ／１０分（ＪＩＳ　Ｋ７２１０－１９９９,１９０℃,２１６０g荷重）
（２）エチレン系またはプロピレン系高結晶質（共）重合体（Ｂ）として使用する樹脂
(Ｂ１)高密度ポリエチレン：
商品名ハイゼックス３３００Ｆ（プライムポリマー社製品）
密度９５０ｋｇ／ｍ３、 融点；１３２℃、曲げ弾性率７８０ＭＰａ、
ＭＦＲ　１．１ｇ／分（ＪＩＳ　Ｋ７２１０－１９９９,１９０℃,２１６０g荷重）
(Ｂ２)プロピレン系共重合体
融点１３９℃、ＤＳＣ吸熱ピークから得られる潜熱量（吸熱量）（ＪＩＳ　Ｋ７１２２に
準拠）８６Ｊ／ｇ、ＭＦＲ７．３ｇ／１０分（ＪＩＳ　Ｋ７２１０－１９９９,２３０℃,
２１６０g荷重）である結晶性のプロピレン・α―オレフィン共重合体；商品名　プライ
ムポリプロＦ３２７（プライムポリマー社製品）
(Ｂ３)ポリプロピレン重合体
融点１６１℃、ＤＳＣ吸熱ピークから得られる潜熱量（吸熱量）（ＪＩＳ　Ｋ７１２２に
準拠）１１０Ｊ／ｇ、ＭＦＲ（ＪＩＳ　Ｋ７２１０－１９９９,２３０℃,２１６０g荷重
）；３．０ｇ／１０分（ＪＩＳ　Ｋ７２１０－１９９９,２３０℃,２１６０g荷重）の結
晶性のホモポリプロピレン樹脂；商品名　プライムポリプロＦ１１３Ｇ（プライムポリマ
ー社製品）
【００５０】
「評価項目及び方法」
　以下に示す評価においては、測定バラツキの影響を少なくするため、測定を５回行い、
最大値と最小値を除外した３回分の測定値を平均した。
　・剛性（ループスティフネス）
　東洋精機（株）製ループテスターを用い、スパン１００ｍｍ、幅２５ｍｍ、押込距離１
５ｍｍで測定した。
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・光学特性
　　　　ヘイズ＝ＪＩＳ　Ｋ７１３６に準拠
　　　　グロス＝ＪＩＳ　Ｋ７１０５に準拠
　　　　全光線透過率＝ＪＩＳ　Ｋ７３６１に準拠
・粘着特性
アクリル板への粘着性
　ＪＩＳ　Z０２３７に準拠し、粘着剤組成物の試料フィルムとアクリル板を２ｋｇの手
動式ローラーで２往復圧着により張り合わせ、引取り速度：３００mm／minでの１８０度
引きはがし粘着力によって以下のようにして初期粘着力、経時粘着力及び粘着昂進の評価
をおこなった。
・初期粘着力；貼り合せた試験板を恒温恒湿内(２３℃×５０％RH（相対湿度）)に３０分
放置後測定した。
・経時粘着力（エージング後の粘着力）
　粘着特性評価用に作成した試験片をオーブンに入れ、下記に記載した所定の時間、温度
にてエージングを行った。
　オーブンから取出したサンプルを恒温恒湿内(２３℃×５０％RH)に放置し、３０分後に
粘着力を測定した。
　　　エージング条件－１　：オーブン温度４０℃×２４時間
　　　エージング条件－２　：オーブン温度６０℃×３時間
　　　エージング条件－３　：オーブン温度４０℃×３日
　　　エージング条件－４　：オーブン温度６０℃×１日
　　　エージング条件－５　：オーブン温度６０℃×７日
・粘着昂進
　　昂進率(％)＝[（経時粘着力－初期粘着力）／初期粘着力]×１００
　　数値が大きいほど粘着力の経時変化が大きく、初期粘着力の保持ができないことを表
す。
【００５１】
　なお、以下において実験例１～９は本発明規定の粘着性樹脂組成物（混合樹脂）層の性
能を評価したものであり、比較実験例１～５は本発明規定外の粘着性樹脂組成物（混合樹
脂）層の性能を評価したものである。
　又、実施例１，２において基材はポリエチレンを利用しているが、ポリプロピレンでも
同様な結果を得ることができる。
　ここでは基材の代表例としてポリエチレンを使用した結果を示す。
　「実験例１」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４２質量部と高密度ポリエチレン（Ｂ１）５８
質量部を６５mmφ押出機により２００℃で溶融混練して粘着性樹脂組成物を得た。
　そして、この樹脂組成物を押出キャスト成形装置（６５ｍｍφ）を用いてポリエチレン
テレフタレート（ＰＥＴ）製の離型フィルム上に押出し、これを所定サイズのフィルム状
に裁断し、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；９０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて表１で示す各評価項目について性能を評価した。
　結果を表１に示した。
【００５２】
　「実験例２」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）３８質量部と高密度ポリエチレン（Ｂ１）５２
質量部を混合し、更に（Ａ１）と（Ｂ１）の合計量９０質量部に、粘着性付与剤[水素添
加芳香族炭化水素樹脂（環球法軟化点９０℃）を１３質量％含有するエチレン・酢酸ビニ
ル共重合体（Ａ３）を１０質量部添加して実験例１と同様の装置、条件で溶融混練し、粘
着性樹脂組成物を得た。
　そして、この樹脂組成物を実験例１と同様にして押出し、所定サイズのフィルムに裁断
後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；９０μｍ）。
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　この試料フィルムを用いて実験例１と同様に性能評価した。
　結果を表１に示した。
【００５３】
　「比較実験例１」
　実験例１の高密度ポリエチレン（Ｂ１）に替えて低密度ポリエチレン［密度　９２３ｋ
ｇ／ｍ３；融点　１１０℃；ＭＦＲ４．５ｇ／１０分、ＤＳＣ測定による吸熱量；１４１
Ｊ／ｇ、商品名ミラソン１６ＳＰＯ、プライムポリマー社］を用い、この低密度ポリエチ
レン５８質量部とエチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４２質量部を混合し、実験例１
と同様の装置、条件で溶融混練して粘着性樹脂組成物を得た。
　そして、この樹脂組成物を実験例１と同様に押出キャスト成形装置を用いて押出し、所
定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；９
０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例１と同様に性能評価した。
　結果を表１に示した。
【００５４】
　「比較実験例２」
　比較実験例１で用いた低密度ポリエチレンをＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、所定
サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；９０
μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例１と同様に性能評価した。
　結果を表１に示した。
【００５５】
　「比較実験例３」
　実験例1の組成物の酢酸ビニル総含有量１０重量％と同じ酢酸ビニル含有量を有するエ
チレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ５）をＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、所定サイズ
のフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；９０μｍ）
。
　この試料フィルムを用いて実験例１と同様に性能評価した。
　結果を表１に示した
【００５６】
【表１】

【００５７】
　「実施例１」
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　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４２質量部と高密度ポリエチレン（Ｂ１）５８
質量部とを６５mmφ単軸押出機にて、２００℃で溶融混練して粘着性樹脂組成物を得た。
　そして、多層押出キャスト成形装置（４０ｍｍφ×３）を用いて、低密度ポリエチレン
（比較実験例1で使用したミラソン１６ＳＰＯ）を基材層、上記組成物を粘着層として、
ＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、これを所定サイズのフィルム状に裁断後、離型フィ
ルムを剥がして試料フィルムを得た（フィルム構成：低密度ポリエチレン／低密度ポリエ
チレン／粘着樹脂組成物＝２０／２０／２０μｍ　総厚み；６０μｍ）
　この試料フィルムを用いて性能を評価した。
　評価結果を表２に示した。
【００５８】
　「比較例１」
　実施例１の粘着性樹脂組成物の代わりにエチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ５）を用い
た以外は実施例１と同様にして、試料フィルムを得た（フィルム構成：低密度ポリエチレ
ン／低密度ポリエチレン／エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ５）＝２０／２０／２０μ
ｍ、総厚み；６０μｍ、）
　この試料フィルムを用いて表２に示した項目の性能を評価した。
　評価結果を表２に示した。
【００５９】
【表２】

【００６０】
　尚、実施例１で得られたフィルムは光学性にも優れており、比較例１のフィルムとほぼ
同等の透明性を有していた。
　また、長時間エージングしても浮きやアクリル板への汚染も目視で確認されなかった。
　更に実施例１で得られたフィルムは基材層と粘着層がしっかりと接着されており、容易
に剥離しなかった。
【００６１】
　表１、２から、本発明の積層粘着フィルムは、被表面保護物品（この場合アクリル板）
に対する初期粘着性が適正な強度を有し、その粘着性の昂進性は従来品に比べて著しく低
く抑制されることが判る。
【００６２】
　「実験例３」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４２質量部とプロピレン系共重合体（Ｂ２）５
８質量部とを６５mmφ単軸押出機にて、２００℃で、溶融混練して粘着性樹脂組成物を得
た。
　そして、この樹脂組成物を押出キャスト成形装置（４０ｍｍφ）を用い、ＰＥＴ製の離
型フィルム上に押出し、これを所定サイズのフィルム状に裁断後、離型フィルムを剥がし
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て試料フィルムを得た（総厚み；９０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて表３に示した項目について性能を評価した。
　評価結果を表３に示した。
【００６３】
「実験例４」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４２質量部とポリプロピレン重合体（Ｂ３）５
８質量部とを、実験例３と同様の装置、条件で溶融混練して粘着性樹脂組成物を得た。
　そして、この樹脂組成物を実験例３と同様にしてＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、
所定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；
９０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例３と同様に性能評価した。
　結果を表３に示した。                                         
【００６４】
　「実験例５」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）３６質量部とエチレン・酢酸ビニル共重合体（
Ａ２）１４質量部及びプロピレン系共重合体（Ｂ２）５０質量部とを実験例３と同様の装
置、条件で溶融混練して粘着性樹脂組成物（組成物中の酢酸ビニル総含有量１０質量％）
を得た。
　そして、この樹脂組成物を実験例３と同様にしてＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、
所定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；
９０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例３と同様に性能評価した。
　結果を表３に示した。
【００６５】
　「実験例６」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ３）７０質量部とプロピレン系共重合体（Ｂ２）３
０質量部とを、実験例１と同様の装置、条件で溶融混練して粘着性樹脂組成物（組成物中
の酢酸ビニル総含有量１０質量％）を得た。
　そして、この樹脂組成物を押出成形し、所定サイズのフィルムに裁断して試料フィルム
を得た（総厚み；９０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例３と同様に性能評価した。
　結果を表３に示した。
【００６６】
　「比較実験例４」
　実験例３のプロピレン系共重合体（Ｂ２）に替えて比較実験例１と同じ低密度ポリエチ
レン（商品名ミラソン１６ＳＰＯ、プライムポリマー社製品）を用い、この低密度ポリエ
チレン５８質量部とエチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４２質量部を混合し、実験例
３と同様の装置、条件で溶融混練して粘着性樹脂組成物を得た。
　そして、この樹脂組成物を実験例３と同様にしてＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、
所定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；
９０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例３と同様に性能評価した。
　結果を表３に示した。
【００６７】
　「比較実験例５」
　比較実験例４で用いた低密度ポリエチレンを実験例３と同様にしてＰＥＴ製の離型フィ
ルム上に押出し、所定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルム
を得た（総厚み；９０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例３と同様に性能評価した。
　結果を表３に示した。
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【００６８】
【表３】

　比較実験例５において、エージング後にフィルムの一部で浮きが観察された。
【００６９】
　「実験例７」
　エチレン・アクリル酸ブチル共重合体（Ａ４）４２質量部とプロピレン系共重合体（Ｂ
２）５８質量部とを混合し、実験例３と同様の装置、条件で溶融混練して粘着性樹脂組成
物を得た。
　そして、この樹脂組成物を実験例３と同様にしてＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、
所定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；
６０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例３と同様にその性能を評価した。
　結果を表４に示した。
【００７０】
　「実験例８」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４０質量部とプロピレン系共重合体（Ｂ２）６
０質量部とを混合し、この混合組成物１００質量部に対して更に粘着性付与剤［水素添加
芳香族炭化水素樹脂；環球法軟化点１１５℃]を０．３質量部添加して実験例３と同様の
装置、条件で溶融混練し、粘着性樹脂組成物を得た。
　そして、この樹脂組成物を実験例３と同様にしてＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、
所定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；
６０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて実験例３と同様にその性能を評価した。
　結果を表４に示した。
【００７１】
「実験例９」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）１４質量部とプロピレン系共重合体（Ｂ２）８
６質量部とを６５mmφ単軸押出機で、２００℃で、溶融混練して粘着性樹脂組成物を得た
。
　そして、この樹脂組成物を実験例３と同様にしてＰＥＴ製の離型フィルム上に押出し、
所定サイズのフィルムに裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（総厚み；
６０μｍ）。
　この試料フィルムを用いて性能評価した。
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　評価結果を表４に示した。
【００７２】
【表４】

【００７３】
「実施例２」
　エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ１）４２質量部とプロピレン系共重合体（Ｂ２）５
８質量部とを、６５mmφ単軸押出機にて、２００℃で、溶融混練して粘着性樹脂組成物を
得た。
　そして、多層押出キャスト成形装置（４０ｍｍφ×３）を用いて、比較実験例４で使用
した低密度ポリエチレン（商品名ミラソン１６ＳＰＯ）を基材層、上記組成物を粘着層と
し、ＰＥＴフィルムを離型フィルムとして用いて押出し、これを所定サイズのフィルム状
に裁断後、離型フィルムを剥がして試料フィルムを得た（フィルム構成：低密度ポリエチ
レン／低密度ポリエチレン／粘着樹脂組成物＝２０／２０／２０μｍ、総厚み；６０μｍ
）
　この試料フィルムを用いて性能を評価した。
　評価結果を表５に示した。
【００７４】
「比較例２」
　実施例２の粘着性樹脂組成物の代わりにエチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ５）を用い
た以外は実施例２と同様にして、試料フィルムを得た（フィルム構成：低密度ポリエチレ
ン／低密度ポリエチレン／エチレン・酢酸ビニル共重合体（Ａ５）＝２０／２０／２０μ
ｍ　総厚み；６０μｍ、）
　この試料フィルムを用いて性能を評価した。
　評価結果を表５に示した。
【００７５】
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　尚、実施例２、比較例２のフィルムはいずれも基材層と粘着層が強固に接着されており
、いずれも手で層間を剥離することが困難であった。
　又、実施例２、実験例３～９、のエージング後のサンプルにおいて、アクリル板上に粘
着組成物からの汚染が見られず、アクリル板の透明性を維持していた。
　また、比較実験例５で見られたようなエージング後のフィルムの浮きも見られなかった
。
【００７６】
　表３、４、５から、本発明の積層粘着フィルムは、被表面保護物品（この場合アクリル
板）に対する初期粘着性が充分実用的な適正強度を有し、その粘着性の昂進性は従来品に
比べて著しく低く抑制され、更に、光学性も、従来品に比較して同等もしくは優れている
ことが判る。
【００７７】
　実施例１、２、実験例１～９の微細組織構造を以下の要領で観察した。
実施例、実験例で得られた試料フィルムからＭＤ方向に薄い切片を作製し、酸化オスミオ
ウム（ＯｓＯ４）で染色後、カーボン蒸着で前処理を行った。前処理された切片試料を走
査型電子顕微鏡（ＳＴＥＭ）で観察した。電子顕微鏡は、日立走査型電子顕微鏡Ｓ－４７
００（透過電子検出器つき）を使用し、加圧電圧は２０ＫＶで行った。
　観察の結果、混合樹脂層がエチレン系又はプロピレン系（共）重合体（Ｂ）の樹脂中に
エチレン・不飽和エステル共重合体樹脂（Ａ）が均質溶解した連続層の間に、薄葉層状の
（Ａ）樹脂層が幾重にも重なって存在する微細組織構造を有していることが分かった。参
考に実験例６の顕微鏡写真を図１として添付する。
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