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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記の、（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分、（２）ガラス転
移温度が２５～１００℃であり、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）とは異なる組成の中間層重
合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分、（３）最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成する
ための単量体成分、をこの順に重合して得られ、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）が１５～５
０質量％であり、前記中間層重合体（Ｉ－Ｂ）が５～３５質量％であり、前記最外層重合
体（Ｉ－Ｃ）が１５～８０質量％である多層構造重合体（Ｉ）。
　（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ａ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　５０～９９．９質量％
　（Ｉ－Ａ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　　０～４９．９質量％
　（Ｉ－Ａ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ａ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
　（Ｉ－Ａ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（２）ガラス転移温度が２５～１００℃であり、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）とは異な
る組成の中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｂ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　　９．９～６０質量％
　（Ｉ－Ｂ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　３９．９～９０質量％
　（Ｉ－Ｂ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｂ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
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　（Ｉ－Ｂ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（３）最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｃ１）メタクリル酸アルキルエステル　　　　８０～１００質量％
　（Ｉ－Ｃ２）アクリル酸アルキルエステル　　　　　　　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｃ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
【請求項２】
　前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）が１５～３５質量％であり、前記中間層重合体（Ｉ－Ｂ）
が５～２０質量％であり、前記最外層重合体（Ｉ－Ｃ）が４５～８０質量％である請求項
１記載の多層構造重合体（Ｉ）。
【請求項３】
　請求項１または２記載の多層構造重合体（Ｉ）と、メタクリル酸アルキルエステルを主
成分とする熱可塑性重合体（ＩＩ）とを含有する樹脂組成物（ＩＩＩ）。
【請求項４】
　請求項１もしくは２記載の多層構造重合体（Ｉ）、または請求項３記載の樹脂組成物（
ＩＩＩ）１００質量部と、艶消し剤０．１～４０質量部とを含有する樹脂組成物（ＩＶ）
。
【請求項５】
　請求項１または２記載の多層構造重合体（Ｉ）、請求項３記載の樹脂組成物（ＩＩＩ）
、及び、請求項４記載の樹脂組成物（ＩＶ）からなる群より選ばれる１つからなるアクリ
ル樹脂フィルム状物（Ａ）。
【請求項６】
　ヒンダードアミン系光安定化剤と融点１８０℃以下である紫外線吸収剤とをさらに含有
する請求項５記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
【請求項７】
　鉛筆硬度（ＪＩＳ　Ｋ５４００に基づく測定）が２Ｂ以上である請求項５または６記載
のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
【請求項８】
　少なくとも片面の６０°表面光沢度が１００％以下である請求項５～７のいずれかに記
載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
【請求項９】
　熱変形温度（ＡＳＴＭ　Ｄ６４８に基づく測定）が８０℃以上である請求項５～８のい
ずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
【請求項１０】
　さらに、少なくとも片面に加飾層を有する請求項５～９のいずれかに記載のアクリル樹
脂フィルム状物（Ａ）。
【請求項１１】
　請求項５～９のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を有するアクリル樹
脂積層フィルムであって、さらに他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹
脂フィルム状物（Ａ’’）とを有するアクリル樹脂積層フィルム。
【請求項１２】
　さらに、少なくとも片面に加飾層を有する請求項１１記載のアクリル樹脂積層フィルム
。
【請求項１３】
　請求項５～９のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）または請求項１１記
載のアクリル樹脂積層フィルムと、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂
（ｚ－１）および光重合開始剤（ｚ－２）を含む光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層とを有する
光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート。
【請求項１４】
　さらに、少なくとも片面に加飾層を有する請求項１３記載の光硬化性アクリル樹脂フィ
ルム又はシート。
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【請求項１５】
　請求項５～９のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、請求項１１記載の
アクリル樹脂積層フィルム、及び、請求項１３記載の光硬化性アクリル樹脂フィルム又は
シートからなる群より選ばれる１つと、熱可塑性樹脂層（Ｃ）とを有する積層フィルムま
たはシート。
【請求項１６】
　加飾層（Ｂ）をさらに含む請求項１５記載の積層フィルムまたはシート。
【請求項１７】
　請求項１５または１６記載の積層フィルムまたはシートからなる建材用積層フィルムま
たはシート。
【請求項１８】
　請求項５～１０のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、請求項１１また
は１２記載のアクリル樹脂積層フィルム、請求項１３または１４記載の光硬化性アクリル
樹脂フィルム又はシート、請求項１５または１６記載の積層フィルムまたはシート、及び
、請求項１７記載の建材用積層フィルムまたはシートからなる群より選ばれる１つを、基
材（Ｅ）に積層したことを特徴とする積層成形品。
【請求項１９】
　請求項５～１０のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、請求項１１また
は１２記載のアクリル樹脂積層フィルム、請求項１３または１４記載の光硬化性アクリル
樹脂フィルム又はシート、請求項１５または１６記載の積層フィルムまたはシート、及び
、請求項１７記載の建材用積層フィルムまたはシートからなる群より選ばれる１つに、射
出成形金型内で真空成形または圧空成形を施し、その後、該射出成形金型内で前記基材（
Ｅ）となる樹脂を射出成形して一体化することにより得られる請求項１８記載の積層成形
品。
【請求項２０】
　請求項５～１０のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、請求項１１また
は１２記載のアクリル樹脂積層フィルム、請求項１３または１４記載の光硬化性アクリル
樹脂フィルム又はシート、請求項１５または１６記載の積層フィルムまたはシート、及び
、請求項１７記載の建材用積層フィルムまたはシートからなる群より選ばれる１つに、真
空成形または圧空成形を施し、その後、射出成形金型内に挿入し、該射出成形金型内で前
記基材（Ｅ）となる樹脂を射出成形することにより得られる請求項１８記載の積層成形品
。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、多層構造重合体及びこれを含む樹脂組成物、並びに、アクリル樹脂フィルム
状物、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、積層フィ
ルム又はシート、及び、これらを積層した成形品に関する。
【背景技術】
【０００２】
　低コストで成形品に意匠性を付与する方法として、インサート成形法、またはインモー
ルド成形法がある。インサート成形法は、印刷等の加飾を施したポリエステル樹脂、ポリ
カーボネート樹脂、アクリル樹脂などのフィルムまたはシートを、あらかじめ真空成形等
によって三次元の形状に成形し、不要なフィルムまたはシート部分を除去した後、射出成
形金型内に移し、基材となる樹脂を射出成形することにより一体化させた成形品を得るも
のである。一方、インモールド成形法は、印刷等の加飾を施したポリエステル樹脂、ポリ
カーボネート樹脂、アクリル樹脂などのフィルムまたはシートを射出成形金型内に設置し
、真空成形を施した後、同じ金型内で基材となる樹脂を射出成形することにより一体化さ
せた成形品を得るものである。
【０００３】
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　インサート成形またはインモールド成形に用いることができる表面硬度、耐熱性に優れ
たアクリル樹脂フィルム状物として、特定の組成からなるゴム含有重合体と、特定の組成
からなる熱可塑性重合体とを特定の割合で混合してなるアクリル樹脂フィルム状物が開示
されている（例えば、特許文献１～４参照。）。このようなアクリル樹脂フィルム状物は
、成形品に加飾性を付与するばかりでなく、クリア塗装の代替材料としての機能を有する
。
【０００４】
　また、特定の組成からなるゴム含有重合体と特定の組成からなる熱可塑性重合体とを特
定の割合で含有するアクリル樹脂フィルム状物、あるいは、特定の組成からなるゴム含有
重合体と特定の組成からなる熱可塑性重合体と艶消し剤とを特定の割合で含有するアクリ
ル樹脂フィルム状物が開示されている（例えば、特許文献５、６参照。）。このようなア
クリル樹脂フィルム状物は、成形品に加飾性を付与するばかりでなく、艶消し塗装の代替
材料としての機能を有する。
【０００５】
　また、インモールド成形またはインサート成形に用いることができる表面硬度、耐擦傷
性に優れたアクリル樹脂フィルムを得るために、ゴム粒子を含有したアクリル樹脂層の少
なくとも片面に、事実上ゴム粒子を含まないアクリル樹脂層を積層してなるアクリル樹脂
積層フィルムが提案されている（例えば、特許文献１４、１５参照）。
【０００６】
　また同様に、ゴム粒子を含有させることにより、耐候性や耐薬品性が低下する等の問題
が生じてしまう。このため、ゴム粒子を含有したアクリル樹脂層の少なくとも片面に、耐
候性や耐薬品性に優れた樹脂であり、アクリル樹脂との密着性が良好なフッ化ビニリデン
系重合体等のフッ素系樹脂を積層してなる積層フィルムも提案されている（例えば、特許
文献１６参照）。
【０００７】
　また、インモールド成形またはインサート成形に用いることができる意匠性の良好な成
形品の製造に有利に用いることのできる、耐磨耗性、耐候性および耐薬品性に優れ、かつ
、粘着性がなく、加工性および保存安定性に優れた光硬化性樹脂を表面に有する光硬化性
フィルムまたはシートが開示されている（特許文献１７、１８）。このような光硬化性フ
ィルムまたはシートは、成形品に加飾性を付与するばかりでなく、塗装の代替材料として
の機能を有する。
【０００８】
　さらに、インサート成形法またはインモールド成形法で好適に使用でき、アクリル樹脂
層としてアクリル樹脂フィルムまたはシートを積層した積層フィルムまたはシートが開示
されている（例えば、特許文献１９～２２参照）。
【０００９】
　また、インモールド成形に用いることができる、ゴム成分を含有する多層構造重合体か
らなる加工性、柔軟性に富んだアクリル樹脂フィルム状物が開示されている（例えば、特
許文献７参照。）。
【００１０】
　一方、ゴムを含有するアクリル樹脂からなるアクリル樹脂フィルム状物は、透明性、耐
候性、柔軟性、加工性における優れた特性を活かし、各種樹脂成形品、木工製品、および
金属成形品の表面に積層し、車輌内外装、家具・ドア材・窓枠・巾木・浴室内装等の建材
用途等の表皮材、マーキングフィルム、高輝度反射材被覆用フィルムとして使用されてい
る。
【００１１】
　従来、上記用途に用いられているアクリル樹脂フィルム状物用原料としては、様々な樹
脂組成物が提案され、実用化されている。このうち、特に耐候性、透明性に優れ、かつ耐
折り曲げ白化性等の耐ストレス白化性に優れたアクリル樹脂フィルム状物を与える原料と
して、アクリル酸アルキルエステル、メタクリル酸アルキルエステル、およびグラフト交
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叉剤を重合体の構成成分とする特定構造の多層構造重合体が知られている（例えば、特許
文献８、９参照。）。また、同様の特性を有するアクリル樹脂フィルム状物の原料として
の多層構造重合体が開示されている（例えば、特許文献１０～１２参照。）。また、艶消
し性に優れたアクリル樹脂フィルム状物を与える熱可塑性樹脂組成物として、特定構造の
多層構造重合体と、特定の組成からなる水酸基を有する直鎖状重合体とからなる熱可塑性
樹脂組成物が開示されている（例えば、特許文献１３参照。）。
【００１２】
　近年、インサート成形法またはインモールド成形法により成形された、表層にアクリル
樹脂フィルム状物層を有する部材が、車輌用途の部品として用いられている。
【００１３】
　特定の平均粒子径のゴム含有重合体を特定量含有することで、表面硬度、耐熱性、成形
性に優れたアクリル樹脂フィルム状物が得られる（例えば、特許文献１参照。）。平均粒
子径０．２μｍ未満のゴム含有重合体を使用することで、透明性に優れた塗装代替用アク
リル樹脂フィルム状物が得られる（例えば、特許文献３参照。）。特定の構造を有するゴ
ム含有重合体を使用することで、表面硬度、耐熱性を損なうことなく、耐可塑剤白化性と
成形性を両立した塗装代替用アクリル樹脂フィルム状物が得られる（例えば、特許文献４
参照。）。Ｔｇが約１０５℃のハード芯構造のゴム含有重合体を使用したアクリル樹脂フ
ィルム状物が提案されており、表面硬度に優れたアクリル樹脂フィルム状物が得られる（
例えば、特許文献２参照。）。艶消し剤と特定の平均粒子径のゴム含有重合体を特定量含
有することで、艶消し性、表面硬度、耐熱性、成形性に優れたアクリル樹脂フィルム状物
が得られる（例えば、特許文献５参照。）。特定のフィルム表面光沢度を有する印刷適正
が良好で、艶消し性、表面硬度、耐熱性、成形性に優れたアクリル樹脂フィルム状物が得
られる（例えば、特許文献６参照。）。しかしながら、これらのアクリル樹脂フィルム状
物は、耐成形白化性に懸念がある。
【００１４】
　具体的には、（１）インサート成形では、真空成形後にアクリル樹脂フィルム状物また
はアクリル樹脂フィルム状物を積層した積層シートを取り除くため、またインモールド成
形では、基材樹脂からはみ出したアクリル樹脂フィルム状物を取り除くために打ち抜き加
工を行うと、成形品の端部で白化が生じるため、成形品の意匠性が損なわれる、（２）ア
ンダーカットデザインの成形品を金型から取り外す際に白化が生じる、（３）文字等の凸
または凹のデザインを有する成形品を得るために凹みまたは凸のある金型を使用した際、
真空または圧空成形後も凹みまたは凸部分ではアクリル樹脂フィルム状物が金型に追従せ
ず、さらにアクリル樹脂フィルム状物の温度がＴｇ以下の状態で、基材樹脂を射出成形し
なければならないため、樹脂圧によりフィルムが延伸されると白化が生じ、場合によって
は割れてしまう。
【００１５】
　上述したアクリル樹脂フィルム状物の耐成形白化性の問題により、打ち抜き加工のかわ
りに手作業ではみ出したフィルムを取り除く、デザイン上の制約がある、場合によっては
白化した部分を再加熱して白味を取り除く作業工程が必要になるなど、工業的利用価値が
低かった。
【００１６】
　また例えば、耐候性、耐溶剤性、耐ストレス白化性、耐水白化性、および透明性または
艶消し性に優れたアクリル樹脂フィルム状物が得られる（例えば、特許文献８～１２、１
３参照。）。しかしながら、該公報には、得られたアクリル樹脂フィルム状物のインサー
ト成形、またはインモールド成形に関する記述はなく、さらには、表面硬度、耐熱性に関
する記述もない。また、実施例に記載されている組成のアクリル樹脂フィルム状物の表面
硬度、耐熱性は、いずれも車輌用途に必要なレベルに達していない。加工性、柔軟性に富
み、かつ該アクリル樹脂フィルム状物のインモールド成形に関して記述しているものがあ
るが（例えば、特許文献７参照。）、上述のアクリル樹脂フィルム状物同様、表面硬度、
耐熱性は車輌用途の必要レベルに達していない。
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【００１７】
　また、ゴム粒子を含有するアクリル樹脂層の少なくとも片面に、炭素数１～４のアルキ
ル基を有するアルキルメタクリレートを主成分とするロックウェル硬度がＭスケールで９
０以上の樹脂層を積層することで、耐擦傷性に優れたアクリル樹脂積層フィルムが得られ
る（例えば、特許文献１４参照）。
【００１８】
　しかしながら、該公報記載のゴム粒子を含有するアクリル樹脂層では、その表面硬度が
低いため、最終的に得られるアクリル樹脂積層フィルムの表面硬度（耐擦傷性）は車輌用
途に用いるためには改善の余地があった。また、実施例に記載されているアクリル樹脂積
層フィルムでは、良好な成形品を得るための加工条件が狭く、加工条件によってはアクリ
ル樹脂層の亀裂、破断、積層部分での剥がれ等が発生することがあった。すなわち、アク
リル樹脂積層フィルムの加工温度、基材樹脂の射出速度等に制限があり、工業的利用価値
が低いものであった。
【００１９】
　さらに、ゴム粒子を含有し、曲げ弾性率が１５００ＭＰａ以下であるアクリル系樹脂か
らなる軟質層の少なくとも片面に、曲げ弾性率が１６００ＭＰａ以上であるアクリル系樹
脂からなる硬質層を積層することで、折り曲げまたは引っ張りを含む成形加工に適用した
際に、適度の表面硬度及び柔軟性を有し、成形白化の少ない成形品とすることのできるア
クリル樹脂積層フィルムが得られる（例えば、特許文献１５）。
【００２０】
　該公報では、耐成形白化性に関する記述がなされており、その評価方法として、ＪＩＳ
　Ｋ７１１３－１９９５「プラスチックの引張試験方法」に従って引張試験を行い、その
前後における破断部の曇価（ヘイズ）を測定している。該引張試験による耐成形白化性の
評価では、その引張速度、温度条件、チャック間距離、終点のチャック間距離等の試験条
件により、試験後の曇価はまちまちである。しかしながら、該公報では、これらの試験条
件に関する記載が一切なく、耐成形白化性の評価としては不明確である。
【００２１】
　また、実施例に記載されているアクリル樹脂積層フィルムに用いられている２層構造ア
クリル系ゴムの組成の説明が明確になされていない。
【００２２】
　このため、既に公知となっている２層構造アクリル系ゴム（例えば、特許文献３参照）
で、アクリル系樹脂に混和したときの平均粒子径を約７５ｎｍに調製したものを用いて、
実施例に記載されているアクリル樹脂積層フィルムを作製し、インサート成形、またはイ
ンモールド成形を施した場合、硬質層としてゴム粒子を含有するアクリル系樹脂を使用し
た実施例１のアクリル樹脂積層フィルムでは、亀裂、破断、積層部分での剥がれ等は生じ
なかったものの、成形白化が観測された。
【００２３】
　また、硬質層としてゴム粒子を含有しないアクリル系樹脂を使用した実施例２～４のア
クリル樹脂積層フィルムでは、加工条件によってはアクリル樹脂層の亀裂、破断、積層部
分での剥がれ等が発生した。すなわち、アクリル樹脂積層フィルムの加工温度、基材樹脂
の射出速度等に厳しい制限があり、工業的利用価値の低いものであった。
【００２４】
　該公報では、曲げ弾性率が１６００ＭＰａ以上であるアクリル系樹脂からなる硬質層を
、事実上ゴム粒子を含有させないことにより、耐成形白化性が良好となる効果を謳ってい
る。しかしながら、上記のインサート成形、またはインモールド成形を施した際の成形白
化現象は、アクリル樹脂積層フィルムの大部分を占める軟質層で発生しており、比較的成
形白化した部分が目立たない木目調の印刷柄でもその白化が確認でき、工業的利用価値は
低いものであった。
【００２５】
　これは、アクリル樹脂フィルムに用いられるゴム粒子に、例えば特定のテイパー構造、
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グラフト構造を有する耐ストレス白化性に優れたゴム粒子（例えば、特許文献５、６参照
）を用いなければ、実用途上における耐成形白化性を満足するレベルに達しないことに起
因するものである。
【００２６】
　しかしながら、現在公知となっている特定のテイパー構造、グラフト構造を有する耐ス
トレス白化性に優れたゴム粒子を用いると、耐成形白化が目立たない良好な成形品を得る
ことができるものの、上記したように、車輌用途に用いることのできる表面硬度を有する
成形品を得ることは困難であった。
【００２７】
　該公報実施例５のアクリル樹脂積層フィルムでは、その表面硬度（耐擦傷性）、耐熱性
が車輌用途に必要なレベルに達していない。
【００２８】
　また、耐候性、耐溶剤性に優れ、アクリル樹脂層との密着性の良好なフッ化ビニリデン
系重合体層と特定の多層構造重合体からなるアクリル樹脂層とを積層することで、透明性
、耐ストレス白化性、耐水白化性に優れ、また各層間の密着性に優れる積層フィルムが得
られる（例えば、特許文献１６）。しかしながら、該公報では、得られた積層フィルムの
インサート成形、またはインモールド成形に関する記述がなされていない。さらには、表
面硬度（耐擦傷性）、耐熱性に関する記述もなされていない。
【００２９】
　また、実施例に記載されている積層フィルムでは、その表面硬度（耐擦傷性）、耐熱性
はいずれも車輌用途に用いるには改善の余地があった。
【００３０】
　また、耐磨耗性、耐候性および耐薬品性に優れ、かつ、粘着性がなく、加工性および保
存安定性に優れた光硬化性樹脂を表面に有する光硬化性フィルムまたはシートが得られる
（特許文献１７、１８）。
【００３１】
　例えば光硬化性フィルムまたはシートを得るために、基材フィルム又はシートとして、
表面硬度、耐熱性、成形性に優れたアクリル樹脂フィルム（例えば、特許文献１参照。）
を用いた場合、これらのアクリル樹脂フィルムは、耐成形白化性に懸念があるため、得ら
れる光硬化性フィルム又はシートについても、同様に耐成形白化性に懸念があった。
【００３２】
　さらに、基材フィルム又はシートとして、耐候性、耐溶剤性、耐ストレス白化性、耐水
白化性、および透明性に優れたアクリル樹脂フィルム（例えば、特許文献８、９参照。）
を用いた場合、これらのアクリル樹脂フィルムは耐熱性が劣るために、光硬化性樹脂組成
物をフィルムに塗布した後の溶剤除去のための乾燥工程で、光硬化性樹脂組成物やアクリ
ル樹脂フィルムが引き伸ばされてしまい、硬化後の耐擦傷性、表面硬度が低下する問題が
あった。また、これらのアクリル樹脂フィルムを用いた場合、乾燥条件を最適化すること
で、アクリル樹脂フィルムの引き伸ばされ度合いを最小限に抑えることは可能であるが、
乾燥工程の装置が長大化するばかりでなく、生産効率が低下するため工業的利用価値が低
かった。更に、乾燥温度を高めることができないために、後述するように光硬化性樹脂層
中の残存有機溶剤量を低減することができないので、残存溶剤に起因する種々の問題が起
こり易くなる。また、光硬化後の光硬化性フィルム又はシートの表面硬度については、基
材となるフィルム又はシートの表面硬度の影響を強く受けるため、これらのアクリル樹脂
フィルムを基材として用いた場合の光硬化後の光硬化性フィルム又はシートの表面硬度は
低いものしか得られなかった。
【００３３】
　また、インサート成形法またはインモールド成形法で好適に使用でき、アクリル樹脂層
としてアクリル樹脂フィルム状物またはシートを積層した積層フィルムまたはシートが得
られる（例えば、特許文献１９～２２参照）。しかしながら、これらのアクリル樹脂層を
有する積層フィルムおよびシートにおいては、耐成形白化性の重要性および解決策に関し
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て、全く言及していない。
【００３４】
　次に、窓等の開口部サッシや、玄関引き戸、玄関ドア等の外装建築部材の表面化粧に用
いられる積層フィルムまたはシート（以下、「建材用積層フィルムまたはシート」と称す
る。）としては、ポリ塩化ビニル樹脂等の熱可塑性樹脂からなる基材シートの表面に、耐
候性の優れたアクリル系樹脂からなる表面保護層を設けた構成のものが主流である。この
建材用積層フィルムまたはシートは、表面保護層のアクリル系樹脂が紫外線による酸化・
分解等の劣化を発生しにくい性質を有していると共に、例えばベンゾトリアゾール系、ベ
ンゾフェノン系等の紫外線吸収剤との相溶性にも優れていることから、基材シートやその
表面に通常設けられる絵柄層を、太陽光に含まれる紫外線から保護し、外装用途にも十分
に堪える耐候性が得られる。
【００３５】
　従来公知の積層方法により積層された、表面保護層にアクリル樹脂フィルムまたはシー
トを積層した建材用積層フィルムまたはシートが開示されている（例えば、特許文献２３
～２５参照）。
【００３６】
　上記用途の積層フィルムまたはシートには、下記のような機能が要求される。
【００３７】
　（１）耐艶戻り性
　建材用積層フィルムまたはシートには、製造・加工工程中や使用状態において表面の艶
変化を発生し易いという問題点がある。すなわち、建材用積層フィルムまたはシートの表
面は、所望の適度の艶状態となる様に、絞付加工や艶調整剤の添加、艶調整層の形成等の
手段により、所定の艶状態に調整されるのが一般的である。ところが、該建材用積層フィ
ルムまたはシートの場合には、建材用積層フィルムまたはシートの製造工程中に表面を所
定の適度の艶状態に調整しても、アルミサッシ基材や鋼板ドア基材等の各種基材の表面に
ラッピング加工等により貼着する加工工程中や、こうして加工された各種部材を住宅等の
建築物に施工後実際に使用している間に、表面の艶が上昇してテカリや艶ムラ等の意匠欠
陥状態となり易い傾向があるためである。この意匠欠陥は、上記加工工程時や建材用部材
として使用している状態において、熱等により積層フィルムまたはシートの表面温度が高
温状態となり、この高温によって表面保護層の熱可塑性樹脂層が軟化することに起因して
いる。すなわち、積層フィルムまたはシートに求められる耐艶戻り性は、表面保護層の熱
可塑性樹脂層の耐熱性に対応している。
【００３８】
　（２）二次加工適性
　建材用積層フィルムまたはシートは一般に、例えば合板やパーティクルボード、中密度
繊維板（ＭＤＦ）等の木質系基材や、珪酸カルシウム板やスレート板、木毛セメント板等
の無機質系基材、繊維強化プラスティック（ＦＲＰ）等の合成樹脂系基材等の各種の基材
の表面に貼着されて使用されるものであるが、単に平板状の基材に貼着するのみならず、
これにＶカット加工等の折り曲げ加工を施したり、或いは凹凸形状を有する基材の表面に
ラッピング法又は真空成形法等の手法により立体成形して貼着して使用する場合もある。
特に近年では、消費者の嗜好の多様化によって、各種の特殊な立体形状の化粧部材に対す
る需要が高まっており、これに伴って建材用積層フィルムまたはシートにも折り曲げ加工
性や立体成形性等の二次加工適性が益々強く要請される様になっているためである。
例えば、寒冷地等で積層フィルムまたはシートを積層した基材を折り曲げ加工する際に、
基材にＶ字状の溝を形成して折り曲げ加工（Ｖカット加工）を行う際、あるいは、表面に
凹凸形状を有する長尺状の基材に、該凹凸形状の表面に沿って折り曲げながら貼着する加
工（ラッピング加工）を行う際に、表層のアクリル樹脂層の応力緩和が不十分な場合は、
折り曲げ部に白化、亀裂、破断等が生じてしまうことがある。
【００３９】
　（３）耐擦傷性
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　積層成形品を得るための工程中で、擦傷による外観不良を起こさない、さらには、窓等
の開口部サッシや、玄関引き戸、玄関ドア等、擦傷の可能性の高い部位への用途拡大の観
点から耐擦傷性に優れた建材用積層フィルムまたはシートへの強い要求がある。なお、耐
擦傷性の指標として、積層成形品の表層に位置するアクリル樹脂層の鉛筆硬度が２Ｂ以上
であることが求められる。鉛筆硬度が２Ｂ以上であるアクリル樹脂層の場合、該建材用積
層フィルムまたはシートを用いて得られる積層成形品は、実用的な耐擦傷性を有し、さら
に積層成形品になるまでの工程中で擦傷による外観不良を起こす問題が少なく、上記した
窓等の開口部サッシや、玄関引き戸、玄関ドア等、各種外装建築部材に使用できるためで
ある。
【００４０】
　特許文献２３～２５に記載されている、アクリル樹脂フィルムを表面保護層に有する建
材用積層フィルムまたはシートにおいては、これら耐擦傷性、耐艶戻り性、および耐成形
白化性を併せ持つことの重要性および解決策に関して、全く言及していない。例えば、特
許文献２３、２４に関しては、耐成形白化性に関しては言及しているものの、耐艶戻り性
については記載していない。
【００４１】
　また、特許文献２５に関しては、耐艶戻り性については言及しているものの、耐擦傷性
、耐成形白化性については記載していない。
【００４２】
　具体的には、表面保護層にガラス転移温度９０℃以上のアクリル樹脂フィルムを用いる
ことにより、積層フィルムまたはシートの表面温度が６０℃以上の高温に曝されることが
あっても、艶戻り等の艶変化を発生しにくい積層フィルムまたはシートが得られる、と記
載されている。しかしながら、該公報中では、該アクリル樹脂フィルムに関する組成、あ
るいはガラス転移温度の測定方法等の説明が明確になされていない。さらには、積層成形
品を得るための各加工工程、あるいは、建築物に施工後の実用途を想定していると思われ
る「積層フィルムまたはシートの表面温度が６０℃以上」という根拠も明確に記載されて
いない。また、積層成形品を得るための加工に関する詳しい記載もなされていない。
【００４３】
　積層フィルムまたはシートを含む建材用積層成形品の利用分野の中でも、例えば、サイ
ディング等の外壁、塀、屋根、ルーフデッキ、バルコニー等の最も耐熱性の要求が高い部
位に、アクリル樹脂フィルムを表面保護層に有する積層フィルムまたはシートを用いるに
は、積層フィルムまたはシートの表面温度が９０℃の環境下で２４時間保持した際でも艶
戻り等の艶変化がないことが望ましい。
【００４４】
　しかしながら、該公報の実施例に記載されているアクリル樹脂フィルム（三菱レイヨン
株式会社製ＨＢＳ００６（商品名））では、上記用途での耐熱性の要求性能を満たすこと
ができず、積層フィルムまたはシートの表面温度が９０℃の環境下で２４時間保持した際
に艶戻り等の艶変化が見られる。このため、使用用途が限定された。
【００４５】
　さらに、該公報の実施例に記載されているアクリル樹脂フィルム（三菱レイヨン株式会
社製ＨＢＳ００６およびＨＢＳ０２７（商品名））を用いて得られた積層フィルムまたは
シートを曲率半径０．５の形状のポリエステル樹脂系三次元形状基材に、積層フィルムま
たはシート温度８０℃の条件にて、三次元ラミネートして、三次元形状を有する積層成形
品を作製したところ、ＨＢＳ００６を用いた積層フィルムまたはシートではやや白化が見
られ、ＨＢＳ０２７を用いた積層フィルムまたはシートでは白化が見られた。このため、
成型加工温度、加工条件等に制限があった。
【００４６】
　これらの事例より、特許文献２５に記載されているアクリル樹脂フィルムを表面保護層
に有する建材用積層フィルムまたはシートは、耐成形白化性、および耐艶戻り性に関して
改良の余地があった。



(10) JP 4406304 B2 2010.1.27

10

20

30

40

50

【００４７】
　また、特定の樹脂組成物を用いることにより、アクリル樹脂フィルムの柔軟性を向上し
、曲率半径の小さな曲げ加工、変形速度の大きい速い曲げ加工等にも使用できる加工性良
好なアクリル樹脂フィルムが開示されている（例えば、特許文献２６）。特定の樹脂組成
物を用いることにより、低温加工性の優れたアクリル樹脂フィルムも開示されている（例
えば、特許文献２７、２８）。しかしながら、特許文献２６～２８に記載されたアクリル
樹脂フィルムについては、耐艶戻り性に関する記述がなく、実施例に記載されている樹脂
組成物を原料として用いたアクリル樹脂フィルムでは、その予想される耐艶戻り性はいず
れも建材用途に必要なレベルに達しておらず、建材用積層フィルムまたはシートとして用
いるには不適であった。
【００４８】
　一方、耐熱性に優れたアクリル樹脂フィルム（例えば特許文献１～４）を用いた場合は
耐艶戻り性に優れるものの、耐成形白化性が劣るために建材用積層フィルムまたはシート
として用いるには不適であった。
【特許文献１】特開平８－３２３９３４号公報
【特許文献２】特開平１１－１４７２３７号公報
【特許文献３】特開２００２－８０６７８号公報
【特許文献４】特開２００２－８０６７９号公報
【特許文献５】特開平１０－２３７２６１号公報
【特許文献６】特開２００２－３６１７１２号公報
【特許文献７】特開平８－２６７５００号公報
【特許文献８】特公昭６２－１９３０９号公報
【特許文献９】特公昭６３－８９８３号公報
【特許文献１０】特開平１１－６０８７６号公報
【特許文献１１】特開平１１－３３５５１１号公報
【特許文献１２】特開２００１－８１２６６号公報
【特許文献１３】特開平７－２３８２０２号公報
【特許文献１４】特開平４－１６６３３４号公報
【特許文献１５】特開２００２－２９２８０８号公報
【特許文献１６】特開平３－２８８６４０号公報
【特許文献１７】特開２００２－８０５５０号公報
【特許文献１８】特開２００２－７９６２１号公報
【特許文献１９】特開２０００－８６８５３号公報
【特許文献２０】特開２００１－２３２６６０号公報
【特許文献２１】特開２００１－３３４６０９号公報
【特許文献２２】特開２００２－３６２０号公報
【特許文献２３】特開２０００－２２５６７２号公報
【特許文献２４】特開２００１－１４６５号公報
【特許文献２５】特開２００２－３４７１８５号公報
【特許文献２６】特開平１１－８０４８７号公報
【特許文献２７】特開２００２－２４１４４５号公報
【特許文献２８】特開２００３－１２８７３４号公報
【特許文献２９】特許第２８０８２５１号公報
【特許文献３０】ＷＯ９７／２８９５０号公報
【非特許文献１】Ｐｏｌｙｍｅｒ　ＨａｎｄＢｏｏｋ（Ｊ．Ｂｒａｎｄｒｕｐ，Ｉｎｔｅ
ｒｓｃｉｅｎｃｅ，１９８９）
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００４９】
　本発明は、インサート成形またはインモールド成形を施した時に、成形品が白化しない
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、かつ車輌用途に用いることができる表面硬度、耐熱性、耐薬品性、および透明性または
艶消し性を有するアクリル樹脂フィルム状物を得るために好適な多層構造重合体、これを
含む樹脂組成物を提供することを目的とする。
【００５０】
　さらに本発明は、これからなる、アクリル樹脂フィルム状物、アクリル樹脂積層フィル
ム、インサート成形またはインモールド成形を施した時に、成形品が白化しない、かつ車
輌用途に用いることができる耐熱性、耐擦傷性、表面硬度を有する光硬化性アクリル樹脂
フィルム又はシート、積層フィルムまたはシート、寒冷地でＶカット加工やラッピング加
工等の加工を施す工程において成形品が白化しない、かつ耐擦傷性、耐艶戻り性を満足す
る建材用積層フィルムまたはシートを提供することを本発明の目的とする。
【００５１】
　さらに本発明は、これらを基材に積層した積層成形品を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００５２】
　本発明の上記目的は、以下の本発明により解決できる。
［１］下記の、（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分、（２）ガラ
ス転移温度が２５～１００℃であり、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）とは異なる組成の中間
層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分、（３）最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成
するための単量体成分、をこの順に重合して得られ、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）が１５
～５０質量％であり、前記中間層重合体（Ｉ－Ｂ）が５～３５質量％であり、前記最外層
重合体（Ｉ－Ｃ）が１５～８０質量％である多層構造重合体（Ｉ）。
【００５３】
　（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ａ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　５０～９９．９質量％
　（Ｉ－Ａ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　　０～４９．９質量％
　（Ｉ－Ａ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ａ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
　（Ｉ－Ａ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（２）ガラス転移温度が２５～１００℃であり、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）とは異な
る組成の中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｂ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　　９．９～６０質量％
　（Ｉ－Ｂ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　３９．９～９０質量％
　（Ｉ－Ｂ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｂ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
　（Ｉ－Ｂ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（３）最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｃ１）メタクリル酸アルキルエステル　　　　８０～１００質量％
　（Ｉ－Ｃ２）アクリル酸アルキルエステル　　　　　　　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｃ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
［２］前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）が１５～３５質量％であり、前記中間層重合体（Ｉ－
Ｂ）が５～２０質量％であり、前記最外層重合体（Ｉ－Ｃ）が４５～８０質量％である前
記［１］記載の多層構造重合体（Ｉ）。
［３］前記［１］または［２］記載の多層構造重合体（Ｉ）と、メタクリル酸アルキルエ
ステルを主成分とする熱可塑性重合体（ＩＩ）とを含有する樹脂組成物（ＩＩＩ）。
［４］前記［１］もしくは［２］記載の多層構造重合体（Ｉ）、または前記［３］記載の
樹脂組成物（ＩＩＩ）１００質量部と、艶消し剤０．１～４０質量部とを含有する樹脂組
成物（ＩＶ）。
［５］前記［１］または［２］記載の多層構造重合体（Ｉ）、前記［３］記載の樹脂組成
物（ＩＩＩ）、及び、前記［４］記載の樹脂組成物（ＩＶ）からなる群より選ばれる１つ
からなるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
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［６］ヒンダードアミン系光安定化剤と融点１８０℃以下である紫外線吸収剤とをさらに
含有する前記［５］記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
［７］鉛筆硬度（ＪＩＳ　Ｋ５４００に基づく測定）が２Ｂ以上である前記［５］または
［６］記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
［８］少なくとも片面の６０°表面光沢度が１００％以下である前記［５］～［７］のい
ずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
［９］熱変形温度（ＡＳＴＭ　Ｄ６４８に基づく測定）が８０℃以上である前記［５］～
［８］のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
［１０］さらに、少なくとも片面に加飾層を有する前記［５］～［９］のいずれかに記載
のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）。
［１１］前記［５］～［９］のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を有す
るアクリル樹脂積層フィルムであって、さらに他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）ま
たはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）とを有するアクリル樹脂積層フィルム。
［１２］さらに、少なくとも片面に加飾層を有する前記［１１］記載のアクリル樹脂積層
フィルム。
［１３］前記［５］～［９］のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）または
前記［１１］記載のアクリル樹脂積層フィルムと、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有す
る熱可塑性樹脂（ｚ－１）および光重合開始剤（ｚ－２）を含む光硬化性樹脂組成物（Ｚ
）層とを有する光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート。
［１４］さらに、少なくとも片面に加飾層を有する前記［１３］記載の光硬化性アクリル
樹脂フィルム又はシート。
［１５］前記［５］～［９］のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、前記
［１１］記載のアクリル樹脂積層フィルム、及び、前記［１３］記載の光硬化性アクリル
樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つと、熱可塑性樹脂層（Ｃ）とを有す
る積層フィルムまたはシート。
［１６］加飾層（Ｂ）をさらに含む前記［１５］記載の積層フィルムまたはシート。
［１７］前記［１５］または［１６］記載の積層フィルムまたはシートからなる建材用積
層フィルムまたはシート。
［１８］前記［５］～［１０］のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、前
記［１１］または［１２］記載のアクリル樹脂積層フィルム、前記［１３］または［１４
］記載の光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、前記［１５］または［１６］記載の
積層フィルムまたはシート、及び、前記［１７］記載の建材用積層フィルムまたはシート
からなる群より選ばれる１つを、基材（Ｅ）に積層したことを特徴とする積層成形品。
［１９］前記［５］～［１０］のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、前
記［１１］または［１２］記載のアクリル樹脂積層フィルム、前記［１３］または［１４
］記載の光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、前記［１５］または［１６］記載の
積層フィルムまたはシート、及び、前記［１７］記載の建材用積層フィルムまたはシート
からなる群より選ばれる１つに、射出成形金型内で真空成形または圧空成形を施し、その
後、該射出成形金型内で前記基材（Ｅ）となる樹脂を射出成形して一体化することにより
得られる前記［１８］記載の積層成形品。
［２０］前記［５］～［１０］のいずれかに記載のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、前
記［１１］または［１２］記載のアクリル樹脂積層フィルム、前記［１３］または［１４
］記載の光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、前記［１５］または［１６］記載の
積層フィルムまたはシート、及び、前記［１７］記載の建材用積層フィルムまたはシート
からなる群より選ばれる１つに、真空成形または圧空成形を施し、その後、射出成形金型
内に挿入し、該射出成形金型内で前記基材（Ｅ）となる樹脂を射出成形することにより得
られる前記［１８］記載の積層成形品。
【発明の効果】
【００５４】
　本発明によれば、下記の、（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分
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、（２）ガラス転移温度が２５～１００℃であり、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）とは異な
る組成の中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分、（３）最外層重合体（Ｉ
－Ｃ）を構成するための単量体成分、をこの順に重合して得られ、前記最内層重合体（Ｉ
－Ａ）が１５～５０質量％であり、前記中間層重合体（Ｉ－Ｂ）が５～３５質量％であり
、前記最外層重合体（Ｉ－Ｃ）が１５～８０質量％である多層構造重合体（Ｉ）またはこ
れを含有する樹脂組成物（ＩＩＩ）を採用すると、インサート成形、またはインモールド
成形を施した時に、成形品が白化しない、かつ車輌用途に用いることができる表面硬度、
耐熱性、耐薬品性および透明性または艶消し性を満足するアクリル樹脂フィルム状物（Ａ
）、アクリル樹脂積層フィルム、インサート成形またはインモールド成形を施した時に、
成形品が白化しない、かつ車輌用途に用いることができる耐熱性、耐擦傷性、表面硬度を
有する光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、これらを含む積層フィルムまたはシー
ト、寒冷地でＶカット加工やラッピング加工等の加工を施す工程において成形品が白化し
ない、かつ耐擦傷性、耐艶戻り性を満足する建材用積層フィルムまたはシートを提供する
ことができる。
【００５５】
　特に、インサート成形またはインモールド成形を施した際の耐成形白化性に優れている
。本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性アク
リル樹脂フィルム又はシート、これらを含む積層フィルムまたはシートを用いることによ
り、打ち抜き加工の代わりに手作業ではみ出したフィルムを取り除く、デザイン上の制約
がある、白化した部分を再加熱して白味を取り除く作業工程が必要であるといったことは
なくなる。本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）およびアクリル樹脂積層フィルム、
光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、これらを含む積層フィルムまたはシートは、
工業的利用価値が極めて高いものであり、従来の使用用途を飛躍的に広げることが可能で
ある。
多層構造重合体（Ｉ）：
　（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ａ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　５０～９９．９質量％
　（Ｉ－Ａ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　　０～４９．９質量％
　（Ｉ－Ａ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ａ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
　（Ｉ－Ａ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（２）ガラス転移温度が２５～１００℃であり、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）とは異な
る組成の中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｂ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　　９．９～６０質量％
　（Ｉ－Ｂ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　３９．９～９０質量％
　（Ｉ－Ｂ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｂ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
　（Ｉ－Ｂ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（３）最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｃ１）メタクリル酸アルキルエステル　　　　８０～１００質量％
　（Ｉ－Ｃ２）アクリル酸アルキルエステル　　　　　　　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｃ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
【発明を実施するための最良の形態】
【００５６】
　　＜多層構造重合体（Ｉ）＞
　本発明の多層構造重合体（Ｉ）は、下記の、（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成する
ための単量体成分、（２）ガラス転移温度が２５～１００℃であり、最内層重合体（Ｉ－
Ａ）とは異なる組成の中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分、（３）最外
層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分、をこの順に重合して得られ、前記最内
層重合体（Ｉ－Ａ）が１５～５０質量％であり、前記中間層重合体（Ｉ－Ｂ）が５～３５
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質量％であり、前記最外層重合体（Ｉ－Ｃ）が１５～８０質量％であるものである。
【００５７】
　（１）最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ａ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　５０～９９．９質量％
　（Ｉ－Ａ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　　０～４９．９質量％
　（Ｉ－Ａ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ａ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
　（Ｉ－Ａ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（２）ガラス転移温度が２５～１００℃であり、前記最内層重合体（Ｉ－Ａ）とは異な
る組成の中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｂ１）アクリル酸アルキルエステル　　　　　９．９～６０質量％
　（Ｉ－Ｂ２）メタクリル酸アルキルエステル　　　３９．９～９０質量％
　（Ｉ－Ｂ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｂ４）多官能性単量体　　　　　　　　　　　　　０～１０質量％
　（Ｉ－Ｂ５）グラフト交叉剤　　　　　　　　　　　０．１～１０質量％
　（３）最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分
　（Ｉ－Ｃ１）メタクリル酸アルキルエステル　　　　８０～１００質量％
　（Ｉ－Ｃ２）アクリル酸アルキルエステル　　　　　　　０～２０質量％
　（Ｉ－Ｃ３）共重合可能な二重結合を有する他の単量体　０～２０質量％。
【００５８】
　なお、ここで「異なる組成」とは、各重合体を構成するための単量体成分の少なくとも
１成分の種類および／または量が異なることをいう。
【００５９】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分に含まれる成分（Ｉ－Ａ１）のア
クリル酸アルキルエステルは、直鎖状、分岐鎖状のいずれでも良い。その具体例としては
、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アクリル酸プロピル、アクリル酸ｎ－ブチル、
アクリル酸２－エチルヘキシル、アクリル酸ｎ－オクチル等が挙げられる。これらは単独
で、または二種以上を混合して使用することができる。成分（Ｉ－Ａ１）のアクリル酸ア
ルキルエステルとしては、中でも、アクリル酸ｎ－ブチルが好ましい。
【００６０】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる成分（Ｉ
－Ａ２）のメタクリル酸アルキルエステルは、直鎖状、分岐鎖状のいずれでも良い。その
具体例としては、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エチル、メタクリル酸プロピル、メ
タクリル酸ｎ－ブチル等が挙げられる。これらは、単独で、または二種以上を混合して使
用できる。成分（Ｉ－Ａ２）のメタクリル酸アルキルエステルとしては、中でも、メタク
リル酸メチルが好ましい。
【００６１】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる成分（Ｉ
－Ａ３）の、共重合可能な二重結合を有する他の単量体としては、低級アルコキシアクリ
レート、シアノエチルアクリレート、アクリルアミド、アクリル酸、メタクリル酸等のア
クリル性単量体、スチレン、アルキル置換スチレン、アクリロニトリル、メタクリロニト
リル等が挙げられる。これらは単独で、または、二種以上を混合して使用することができ
る。
【００６２】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる成分（Ｉ
－Ａ４）の多官能性単量体とは、同程度の共重合性の二重結合を１分子内に２個以上有す
る単量体と定義する。その具体例としては、エチレングリコールジメタクリレート、１，
３－ブチレングリコールジメタクリレート、１，４－ブチレングリコールジメタクリレー
ト、プロピレングリコールジメタクリレート等のアルキレングリコールジメタクリレート
を用いることが好ましい。また、ジビニルベンゼン、トリビニルベンゼン等のポリビニル
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ベンゼン等も使用可能である。これらは単独で、または、二種以上を混合して使用するこ
とができる。成分（Ｉ－Ａ４）の多官能性単量体としては、中でも、１，３－ブチレング
リコールジメタクリレートが好ましい。多官能性単量体（Ｉ－Ａ４）が全く作用しない場
合でも、グラフト交叉剤（Ｉ－Ａ５）が存在する限り、かなり安定な多層構造重合体を与
える。例えば、熱間強度等が厳しく要求されたりする場合など、その添加目的に応じて任
意に行えばよい。
【００６３】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分に含まれるグラフト交叉剤（Ｉ－
Ａ５）とは、異なる共重合性の二重結合を１分子内に２個以上有する単量体と定義する。
その具体例としては、共重合性のα，β－不飽和カルボン酸またはジカルボン酸の、アリ
ル、メタリル、またはクロチルエステル等が挙げられる。特に、アクリル酸、メタクリル
酸、マレイン酸、またはフマル酸のアリルエステルが好ましい。これらのうち、メタクリ
ル酸アリルエステルが優れた効果を奏し、好ましい。その他、トリアリルシアヌレート、
トリアリルイソシアヌレート等も有効である。これらは単独で、または、二種以上を混合
して使用することができる。グラフト交叉剤（Ｉ－Ａ５）は、主としてそのエステルの共
役不飽和結合が、アリル基、メタリル基、またはクロチル基よりはるかに速く反応し、化
学的に結合する。この間、アリル基、メタリル基、またはクロチル基の実質上かなりの部
分は、次層重合体の重合中に有効に働き、隣接二層間にグラフト結合を与える。
【００６４】
　なお、連鎖移動剤の存在下で重合してもよい。
【００６５】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分における、アクリル酸アルキルエ
ステル（Ｉ－Ａ１）の含有量は、５０～９９．９質量％である。得られるアクリル樹脂フ
ィルム状物（Ａ）の耐成形白化性の観点から、好ましくは５５質量％以上、より好ましく
は６０質量％以上である。また、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の表面硬度、
耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）の観点から、好ましくは７９．９質量％以下、よ
り好ましくは６９．９質量％以下である。
【００６６】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分における、メタクリル酸アルキル
エステル（Ｉ－Ａ２）の含有量は、０～４９．９質量％である。好ましくは２０質量％以
上、より好ましくは３０質量％以上である。また、好ましくは４４．９質量％以下、より
好ましくは３９．９質量％以下である。
【００６７】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分における、共重合可能な二重結合
を有する他の単量体（Ｉ－Ａ３）の含有量は、０～２０質量％である。好ましくは１５質
量％以下である。
【００６８】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分における、多官能性単量体（Ｉ－
Ａ４）の含有量は、０～１０質量％である。得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の
耐成形白化性の観点から、好ましくは０．１質量％以上、より好ましくは３質量％以上で
ある。十分な柔軟性、強靭さを付与する観点から、好ましくは６質量％以下、より好まし
くは５質量％以下である。
【００６９】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を構成するための単量体成分における、グラフト交叉剤（Ｉ－
Ａ５）の含有量は、０．１～１０質量％である。０．１質量％以上の含有量では、得られ
るアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の耐成形白化性が良好となり、透明性等の光学的物性
を低下させずに成形することができる。好ましくは０．５質量％以上である。また、１０
質量％以下の含有量では、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）に十分な柔軟性、強
靭さを付与することができる。好ましくは５質量％以下、より好ましくは２質量％以下で
ある。
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【００７０】
　特に限定されるわけではないが、最内層重合体（Ｉ－Ａ）単独のＴｇは、１０℃以下が
好ましい。より好ましくは０℃以下である。Ｔｇが１０℃以下の場合、得られる多層構造
重合体（Ｉ）は好ましい耐衝撃性を発現するため好ましい。なお、Ｔｇは、ポリマーハン
ドブック〔Ｐｏｌｙｍｅｒ　ＨａｎｄＢｏｏｋ（Ｊ．Ｂｒａｎｄｒｕｐ，Ｉｎｔｅｒｓｃ
ｉｅｎｃｅ，１９８９）（非特許文献１）〕に記載されている値を用いてＦＯＸの式から
算出することができる。
【００７１】
　多層構造重合体（Ｉ）中の最内層重合体（Ｉ－Ａ）の含有量は１５～５０質量％が好ま
しい。１５質量％以上の場合、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）に耐成形白化性
を付与することができ、製膜性とインサート成形およびインモールド成形可能な靭性を両
立させることができる。また、５０質量％以下の場合、車輌用途に必要な表面硬度および
耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）を兼ね備えたフィルムが得られるため、好ましい
。より好ましくは３５質量％以下である。
【００７２】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）は、単層でも多層でも良いが、より好ましくは２層である。特
に限定はされないが、最内層重合体（Ｉ－Ａ）中の２層の単量体構成比は異なっているこ
とが好ましい。
【００７３】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）が２層からなる場合、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ
）の耐成形白化性、耐衝撃性、耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）および表面硬度の
観点から、内側層（Ｉ－Ａ1）のＴｇは外側層（Ｉ－Ａ2）のＴｇよりも低いほうが好まし
い。具体的には、内側層（Ｉ－Ａ1）のＴｇは、耐成形白化性および耐衝撃性の観点から
－３０℃未満が好ましく、外側層（Ｉ－Ａ2）のＴｇは、表面硬度、耐熱性（建材用途の
場合は耐艶戻り性）の観点から－１５℃～１０℃が好ましい。また、表面硬度、耐熱性（
建材用途の場合は耐艶戻り性）の観点から、最内層重合体（Ｉ－Ａ）中の内側層（Ｉ－Ａ

1）の含有量は１～２０質量％が好ましく、外側層（Ｉ－Ａ2）の含有量は８０～９９質量
％が好ましい。
【００７４】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分に含まれる成分（Ｉ－Ｂ１）のア
クリル酸アルキルエステルは、直鎖状、分岐鎖状のいずれでも良い。その具体例としては
、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アクリル酸プロピル、アクリル酸ｎ－ブチル、
アクリル酸２－エチルヘキシル、アクリル酸ｎ－オクチル等が挙げられる。これらは単独
で、または二種以上を混合して使用できる。これらのうち、好ましいものはアクリル酸メ
チル、アクリル酸ｎ－ブチルである。
【００７５】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分に含まれる成分（Ｉ－Ｂ２）のメ
タクリル酸アルキルエステルは、直鎖状、分岐鎖状のいずれでも良い。その具体例として
は、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エチル、メタクリル酸プロピル、メタクリル酸ｎ
－ブチル等が挙げられる。これらは、単独で、または二種以上を混合して使用できる。こ
れらのうち、好ましいものはメタクリル酸メチルである。
【００７６】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる成分（Ｉ
－Ｂ３）の、共重合可能な二重結合を有する他の単量体としては、低級アルコキシアクリ
レート、シアノエチルアクリレート、アクリルアミド、アクリル酸、メタクリル酸等のア
クリル性単量体、スチレン、アルキル置換スチレン、アクリロニトリル、メタクリロニト
リル等が挙げられる。これらは、単独で、または二種以上を混合して使用できる。
【００７７】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる成分（Ｉ
－Ｂ４）の多官能性単量体としては、エチレングリコールジメタクリレート、１，３－ブ
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チレングリコールジメタクリレート、１，４－ブチレングリコールジメタクリレート、プ
ロピレングリコールジメタクリレート等のアルキレングリコールジメタクリレートを用い
ることが好ましい。また、ジビニルベンゼン、トリビニルベンゼン等のポリビニルベンゼ
ン等も使用可能である。これらのうち、好ましいものは１，３－ブチレングリコールジメ
タクリレートである。これらは、単独で、または二種以上を混合して使用できる。また、
多官能性単量体（Ｉ－Ｂ４）が全く作用しない場合でも、グラフト交叉剤（Ｉ－Ｂ５）が
存在する限り、かなり安定な多層構造重合体（Ｉ）を与える。例えば、熱間強度等が厳し
く要求されたりする場合など、その添加目的に応じて任意に行えばよい。
【００７８】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分に含まれるグラフト交叉剤（Ｉ－
Ｂ５）としては、共重合性のα，β－不飽和カルボン酸またはジカルボン酸の、アリル、
メタリル、またはクロチルエステル等が挙げられる。特に、アクリル酸、メタクリル酸、
マレイン酸、またはフマル酸のアクリルエステルが好ましい。これらのうち、メタクリル
酸アリルエステルが優れた効果を奏し、好ましい。その他、トリアリルシアヌレート、ト
リアリルイソシアヌレート等も有効である。これらは、単独で、または二種以上を混合し
て使用できる。グラフト交叉剤（Ｉ－Ｂ５）は、主としてそのエステルの共役不飽和結合
が、アリル基、メタリル基、またはクロチル基よりはるかに速く反応し、化学的に結合す
る。この間、アリル基、メタリル基、またはクロチル基の実質上、かなりの部分は、次層
重合体の重合中に有効に働き、隣接二層間にグラフト結合を与える。
【００７９】
　なお、連鎖移動剤の存在下で重合してもよい。
【００８０】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分における、アクリル酸アルキルエ
ステル（Ｉ－Ｂ１）の含有量は、９．９～９０質量％である。得られるアクリル樹脂フィ
ルム状物（Ａ）の耐成形白化性、表面硬度および耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）
の観点から、好ましくは１９．９質量％以上、より好ましくは２９．９質量％以上である
。また、好ましくは６０質量％以下、より好ましくは５０質量％以下である。
【００８１】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分における、メタクリル酸アルキル
エステル（Ｉ－Ｂ２）の含有量は、９．９～９０質量％である。得られるアクリル樹脂フ
ィルム状物（Ａ）の耐成形白化性、表面硬度および耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性
）の観点から、好ましくは３９．９質量％以上、より好ましくは４９．９質量％以上であ
る。また、好ましくは８０質量％以下、より好ましくは７０質量％以下である。
【００８２】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分における、共重合可能な二重結合
を有する他の単量体（Ｉ－Ｂ３）の含有量は、０～２０質量％である。好ましくは１５質
量％以下である。
【００８３】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分における、多官能性単量体（Ｉ－
Ｂ４）の含有量は、０～１０質量％である。得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）に
十分な柔軟性、強靭さを付与する観点から、好ましくは６質量％以下、より好ましくは３
質量％以下である。
【００８４】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を構成するための単量体成分における、グラフト交叉剤（Ｉ－
Ｂ５）の含有量は、０．１～１０質量％である。０．１質量％以上の含有量では、得られ
るアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の耐成形白化性が良好となり、透明性等の光学的物性
を低下させずに成形することができる。好ましくは０．５質量％以上である。また、１０
質量％以下の含有量では、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）に十分な柔軟性、強
靭さを付与することができる。好ましくは５質量％以下、より好ましくは２質量％以下で
ある。
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【００８５】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）単独のＴｇは、２５～１００℃の範囲であることが必要である
。Ｔｇが２５℃以上の場合、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の表面硬度および
耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）が車輌用途又は建材用途に必要なレベルとなる。
好ましくは４０℃以上、より好ましくは５０℃以上である。またＴｇが１００℃以下の場
合、耐成形白化性および製膜性の良好なアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）が得られる。好
ましくは８０℃以下、より好ましくは７０℃以下である。
【００８６】
　このように、特定の組成およびＴｇの中間層重合体（Ｉ－Ｂ）を設けることで、これま
で必要物性を満たすのに適した多層構造重合体、あるいは樹脂組成物が設計されてこなか
ったためにこれまで実現困難であった、耐成形白化性と、表面硬度および耐熱性（建材用
途の場合は耐艶戻り性）を両立させるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を得ることができ
る。
【００８７】
　特に限定されるわけではないが、好ましい多層構造重合体（Ｉ）中の中間層重合体（Ｉ
－Ｂ）の含有量は、５～３５質量％が好ましい。この範囲内であれば、上述の耐成形白化
性と、表面硬度および耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）を両立するために重要な中
間層重合体（Ｉ－Ｂ）の機能を発現させることができるとともに、得られるアクリル樹脂
フィルム状物（Ａ）のその他の物性、例えば、製膜性、インサート成形およびインモール
ド成形可能な靭性を付与することができるため好ましい。より好ましくは２０質量％以下
である。
【００８８】
　中間層重合体（Ｉ－Ｂ）は、通常、単層であるが、２層以上とすることもできる。
【００８９】
　最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分に含まれる成分（Ｉ－Ｃ１）のメ
タクリル酸アルキルエステルは、直鎖状、分岐鎖状のいずれでも良い。その具体例として
は、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エチル、メタクリル酸プロピル、メタクリル酸ｎ
－ブチル等が挙げられる。これらは、単独で、または二種以上を混合して使用できる。こ
れらのうち、好ましいものはメタクリル酸メチルである。
【００９０】
　最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる成分（Ｉ
－Ｃ２）のアクリル酸アルキルエステルは、直鎖状、分岐鎖状のいずれでも良い。その具
体例としては、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アクリル酸プロピル、アクリル酸
ｎ－ブチル、アクリル酸２－エチルヘキシル、アクリル酸ｎ－オクチル等が挙げられる。
これらは単独で、または二種以上を混合して使用できる。これらのうち、好ましいものは
アクリル酸メチル、アクリル酸ｎ－ブチルである。
【００９１】
　最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる成分（Ｉ
－Ｃ３）の、共重合可能な二重結合を有する他の単量体としては、低級アルコキシアクリ
レート、シアノエチルアクリレート、アクリルアミド、アクリル酸、メタクリル酸等のア
クリル性単量体、スチレン、アルキル置換スチレン、アクリロニトリル、メタクリロニト
リル、無水マレイン酸、無水イタコン酸等の不飽和ジカルボン酸無水物、Ｎ－フェニルマ
レイミド、Ｎ－シクロヘキシルマレイミド等が挙げられる。これらは単独で、または二種
以上を混合して使用できる。
【００９２】
　最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分における、メタクリル酸アルキル
エステル（Ｉ－Ｃ１）の含有量は、８０～１００質量％である。得られるアクリル樹脂フ
ィルム状物（Ａ）の表面硬度、耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）の観点から、好ま
しくは９０質量％以上、より好ましくは９３質量％以上である。また、好ましくは９９質
量％以下である。
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【００９３】
　最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分における、アクリル酸アルキルエ
ステル（Ｉ－Ｃ２）の含有量は、０～２０質量％である。好ましくは１質量％以上である
。また、好ましくは１０質量％以下、より好ましくは７質量％以下である。
【００９４】
　最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体成分における、共重合可能な二重結合
を有する他の単量体（Ｉ－Ｃ３）の含有量は、０～２０質量％である。好ましくは１５質
量％以下である。
【００９５】
　特に限定されないが、最外層重合体（Ｉ－Ｃ）の重合時に連鎖移動剤を使用し、最外層
重合体（Ｉ－Ｃ）の分子量を調整することができる。この連鎖移動剤は通常ラジカル重合
に用いられるものの中から選択して用いるのが好ましく、具体例としては、炭素数２～２
０のアルキルメルカプタン、メルカプト酸類、チオフェノール、四塩化炭素等が挙げられ
、これらは単独、または二種以上を混合して使用できる。連鎖移動剤の含有量は、重合体
（Ｉ－Ｃ）を構成するための単量体（（Ｉ－Ｃ１）～（Ｉ－Ｃ３））成分の合計１００質
量部に対して、０．０１～５質量部が好ましい。より好ましくは０．２質量部以上、最も
好ましくは０．４質量部以上である。
【００９６】
　特に限定されないが、最外層重合体（Ｉ－Ｃ）単独のＴｇは、６０℃以上が好ましい。
Ｔｇが６０℃以上の場合、車輌用途に適した表面硬度、および耐熱性（建材用途の場合は
耐艶戻り性）を有するアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）が得られるため、好ましい。より
好ましくは８０℃以上、最も好ましくは９０℃以上である。
【００９７】
　特に限定されないが、多層構造重合体（Ｉ）中の最外層重合体（Ｉ－Ｃ）の含有量は１
５～８０質量％が好ましい。含有量が１５質量％以上の場合、得られるアクリル樹脂フィ
ルム状物（Ａ）の表面硬度、および耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）の観点から好
ましい。より好ましくは４５質量％以上である。また含有量が８０質量％以下の場合、得
られるフィルムに耐成形白化性、インサート成形およびインモールド成形可能な靭性を付
与することができるため好ましい。
【００９８】
　最外層重合体（Ｉ－Ｃ）は、通常、単層であるが、２層以上とすることもできる。
【００９９】
　本発明の多層構造重合体（Ｉ）は、上記のような最内層重合体（Ｉ－Ａ）、中間層重合
体（Ｉ－Ｂ）および最外層重合体（Ｉ－Ｃ）の重合体層から構成される。
【０１００】
　多層構造重合体（Ｉ）のゲル含有率は、より優れた耐成形白化性を得る観点から、５０
％以上が好ましく、６０％以上がより好ましい。この場合のゲル含有率とは、所定量（抽
出前質量）の多層構造重合体（Ｉ）をアセトン溶媒中還流下で抽出処理、この処理液を遠
心分離により分別、アセトン不溶分を乾燥後、質量を測定し（抽出後質量）、以下の方法
にて算出した値のものである：
　　ゲル含有率（％）＝抽出後質量（ｇ）／抽出前質量（ｇ）×１００。
【０１０１】
　耐成形白化性の点から述べると、ゲル含有率は大きい程有利であるが、易成形性の点か
ら述べると、ある量以上のフリーポリマーの存在が必要であるため、ゲル含有率は８０％
以下が好ましい。
【０１０２】
　多層構造重合体（Ｉ）の重量平均粒子径は、０．０３μｍ～０．３μｍの範囲が好まし
い。得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の機械的特性の観点から、より好ましくは
０．０７μｍ以上、最も好ましくは０．０９μｍ以上である。また、耐成形白化性および
透明性の観点から、より好ましくは０．１５μｍ以下、最も好ましくは０．１３μｍ以下
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である。なお、重量平均粒子径は、大塚電子（株）製の光散乱光度計ＤＬＳ－７００（商
品名）を用い、動的光散乱法で測定することができる。
【０１０３】
　多層構造重合体（Ｉ）の製造法としては、乳化重合法による逐次多段重合法が最も適し
た重合法であるが、特にこれに制限されることはなく、例えば、乳化重合後、最外層重合
体（Ｉ－Ｃ）の重合時に懸濁重合系に転換させる乳化懸濁重合法によっても行うことがで
きる。
【０１０４】
　また、特に限定されるわけではないが、多層構造重合体を乳化重合により製造する場合
は、多層構造重合体（Ｉ）中の最内層重合体（Ｉ－Ａ）を与える単量体成分を、あらかじ
め水および界面活性剤と混合して調製した乳化液を反応器に供給し重合した後、中間層重
合体（Ｉ－Ｂ）、および最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を与える単量体成分をそれぞれ順に反応
器に供給し、重合する方法が好ましい。
【０１０５】
　最内層重合体（Ｉ－Ａ）を与える単量体成分を、あらかじめ水および界面活性剤と混合
して調製した乳化液を反応器に供給し、重合させることにより、特にアセトン中に分散さ
せた際に、その分散液中に存在する直径５５μｍ以上の粒子の数が多層構造重合体（Ｉ）
１００ｇあたり０～５０個である多層構造重合体を容易に得ることができる。こうして得
られた多層構造重合体（Ｉ）を原料に用いたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、フィル
ム中のフィッシュアイ数が少ないという特性を有し、特に印刷抜けが発生しやすい印圧の
低い淡色の木目柄やメタリック調、漆黒調等のベタ刷りのグラビア印刷を施した場合でも
、印刷抜けが少なく、高いレベルでの印刷性を有するため、好ましい。
【０１０６】
　乳化液を調製する際に使用される界面活性剤としては、アニオン系、カチオン系、およ
びノニオン系の界面活性剤が使用できるが、特にアニオン系の界面活性剤が好ましい。ア
ニオン系界面活性剤としては、ロジン石鹸、オレイン酸カリウム、ステアリン酸ナトリウ
ム、ミリスチン酸ナトリウム、Ｎ－ラウロイルザルコシン酸ナトリウム、アルケニルコハ
ク酸ジカリウム系等のカルボン酸塩、ラウリル硫酸ナトリウム等の硫酸エステル塩；ジオ
クチルスルホコハク酸ナトリウム、ドデシルベンゼンスルホン酸ナトリウム、アルキルジ
フェニルエーテルジスルホン酸ナトリウム系等のスルホン酸塩；ポリオキシエチレンアル
キルフェニルエーテルリン酸ナトリウム系等のリン酸エステル塩；ポリオキシエチレンア
ルキルエーテルリン酸ナトリウム系等のリン酸エステル塩等が挙げられる。このうち、ポ
リオキシエチレンアルキルエーテルリン酸ナトリウム系等のリン酸エステル塩が好ましい
。上記界面活性剤の好ましい具体例としては、三洋化成工業社製のＮＣ－７１８、東邦化
学工業社製のフォスファノールＬＳ－５２９、フォスファノールＲＳ－６１０ＮＡ，フォ
スファノールＲＳ－６２０ＮＡ、フォスファノールＲＳ－６３０ＮＡ、フォスファノール
ＲＳ－６４０ＮＡ、フォスファノールＲＳ－６５０ＮＡ、フォスファノールＲＳ－６６０
ＮＡ、花王社製のラテムルＰ－０４０４、ラテムルＰ－０４０５、ラテムルＰ－０４０６
、ラテムルＰ－０４０７（以上いずれも商品名）等が挙げられる。
【０１０７】
　また、乳化液を調製する方法としては、水中に単量体成分を仕込んだ後、界面活性剤を
投入する方法、水中に界面活性剤を仕込んだ後、単量体成分を投入する方法、単量体成分
中に界面活性剤を仕込んだ後、水を投入する方法等が挙げられる。このうち、水中に単量
体成分を仕込んだ後界面活性剤を投入する方法、および水中に界面活性剤を仕込んだ後単
量体成分を投入する方法、が多層構造重合体（Ｉ）を得る方法としては好ましい。
【０１０８】
　また、最内層重合体（Ｉ－Ａ）を与える単量体成分を水、および界面活性剤と混合して
調製した乳化液を調製するための混合装置としては、攪拌翼を備えた攪拌機およびホモジ
ナイザー、ホモミキサー等の各種強制乳化装置、膜乳化装置等が挙げられる。
【０１０９】
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　また、調製する乳化液としては、単量体成分の油中に水滴が分散したＷ／Ｏ型、水中に
単量体成分の油滴が分散したＯ／Ｗ型のいずれの分散構造でも使用することができるが、
特に水中に単量体成分の油滴が分散したＯ／Ｗ型で、分散相の油滴の直径が１００μｍ以
下であることが好ましい。
【０１１０】
　一方、多層構造重合体（Ｉ）を構成する最内層重合体（Ｉ－Ａ）、中間層重合体（Ｉ－
Ｂ）、および最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を形成する際に使用する重合開始剤は公知のものが
使用でき、その添加方法は、水相、単量体相のいずれか片方、または双方に添加する方法
を用いることができる。特に好ましい開始剤としては、過酸化物、アゾ系開始剤、または
酸化剤・還元剤を組み合わせたレドックス系開始剤が用いられる。レドックス系開始剤が
好ましく、特に、硫酸第一鉄・エチレンジアミン四酢酸ニナトリウム塩・ロンガリット・
ヒドロパーオキサイドを組み合わせたスルホキシレート系開始剤が好ましい。
【０１１１】
　重合開始剤の添加方法は、水相、単量体相（油相）のいずれか片方または双方に添加す
る方法を用いることができる。
【０１１２】
　なお、重合開始剤の添加量は、重合条件等に応じて適宜決めればよい。
【０１１３】
　多層構造重合体（Ｉ）を得る方法としては、特に、反応器に仕込んだ硫酸第一鉄、エチ
レンジアミン四酢酸二ナトリウム塩およびロンガリットを含む水溶液を重合温度にまで昇
温した後、最内層重合体（Ｉ－Ａ）を与える過酸化物等の重合開始剤を含む単量体成分を
水および界面活性剤と混合して調製した乳化液を反応器に供給して重合し、次いで、中間
層重合体（Ｉ－Ｂ）を与える過酸化物等の重合開始剤を含む単量体成分を反応器に供給し
て重合し、次いで、最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を与える過酸化物等の重合開始剤などを含む
単量体成分を反応器に供給して重合する方法が好ましい。
【０１１４】
　なお、重合温度は、用いる重合開始剤の種類や量によって異なるが、通常、４０℃以上
が好ましく、６０℃以上がより好ましく、また、１２０℃以下が好ましく、９５℃以下が
より好ましい。
【０１１５】
　上記の方法で得られる好ましい多層構造重合体（Ｉ）を含むポリマーラテックスを必要
に応じて濾材を配した濾過装置を用いて処理することができる。この濾過処理は、重合中
に発生するスケールのラテックスからの除去、あるいは重合原料中、また重合中に外部か
ら混入する夾雑物を除去するためのものであり、多層構造重合体（Ｉ）を得るためにより
好ましい方法である。
【０１１６】
　なお、その際使用される濾材を配した濾過装置としては、袋状のメッシュフィルターを
利用したＩＳＰフィルターズ・ピーテーイー・リミテッド社のＧＡＦフィルターシステム
や円筒型濾過室内の内側面に円筒型の濾材を配し、濾材内に攪拌翼を配した遠心分離型濾
過装置、あるいは濾材が該濾材面に対して水平の円運動および垂直の振幅運動をする振動
型濾過装置が好ましい。
【０１１７】
　多層構造重合体（Ｉ）は、上述の方法で製造した重合体ラテックスから多層構造重合体
（Ｉ）を回収することによって製造することができる。重合体ラテックスから多層構造重
合体（Ｉ）を回収する方法としては、特に限定はされないが、塩析または酸析凝固、ある
いは噴霧乾燥、凍結乾燥等の方法が挙げられ、粉状で回収される。
【０１１８】
　このうち、金属塩を用いて塩析処理する場合、最終的に得られた多層構造重合体（Ｉ）
中への残存金属含有量を８００ｐｐｍ以下にすることが好ましい。特に、マグネシウム、
ナトリウム等の水との親和性の強い金属塩を塩析剤として使用する際は、その残存金属含
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有量を極力少なくしないと、最終的に得られた多層構造重合体（Ｉ）を原料としたアクリ
ル樹脂フィルム状物（Ａ）を沸騰水中に浸漬する際、白化現象を生じ、実用上大きな問題
となる。なお、カルシウム系、硫酸系凝固を行うと、比較的良好な傾向を示すが、いずれ
にしても優れた耐水白化性を与えるためには、残存金属量を８００ｐｐｍ以下にすること
が必要であり、微量であるほどよい。
【０１１９】
　本発明では、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の原料として、多層構造重合体（Ｉ）を
単独で用いることができるが、以下に示す熱可塑性重合体（ＩＩ）を併用した樹脂組成物
（ＩＩＩ）、あるいは、艶消し剤を併用した樹脂組成物（ＩＶ）を用いることもできる。
【０１２０】
　＜樹脂組成物（ＩＩＩ）及び（ＩＶ）＞
　［熱可塑性重合体（ＩＩ）］
　熱可塑性重合体（ＩＩ）は、メタクリル酸アルキルエステル（ＩＩ－Ａ）ユニットを主
成分としていることが好ましい。具体的には、炭素数１～４のメタクリル酸アルキルエス
テル（ＩＩ－Ａ）５０～１００質量％含有し、必要によりアクリル酸アルキルエステル（
ＩＩ－Ｂ）０～５０質量％と、必要により（ＩＩ－Ａ）、（ＩＩ－Ｂ）と共重合可能な二
重結合を有する他の単量体（ＩＩ－Ｃ）の少なくとも一種０～５０質量％とを含む単量体
成分を重合または共重合して得られるものであり、還元粘度（重合体０．１ｇをクロロホ
ルム１００ｍＬに溶解し、２５℃で測定）が０．１５Ｌ／ｇ以下である重合体が好ましい
。このような熱可塑性重合体（ＩＩ）を併用することで、表面硬度、耐熱性（建材用途の
場合は耐艶戻り性）を高めることができる。したがって、ガラス転移温度が８０℃以上、
好ましくは９０℃以上であることが好ましい。
【０１２１】
　熱可塑性重合体（ＩＩ）を構成するための単量体成分に含まれるメタクリル酸アルキル
エステル（ＩＩ－Ａ）としては、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エチル、メタクリル
酸プロピル、メタクリル酸ｎ－ブチル等が挙げられるが、これらのうちメタクリル酸メチ
ルが好ましい。これらは単独で、または二種以上を混合して使用できる。
【０１２２】
　熱可塑性重合体（ＩＩ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれるアクリル
酸アルキルエステル（ＩＩ－Ｂ）としては、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アク
リル酸プロピル、アクリル酸ｎ－ブチル等が使用できるが、これらのうちアクリル酸メチ
ルが好ましい。これらは単独で、または二種以上を混合して使用できる。
【０１２３】
　熱可塑性重合体（ＩＩ）を構成するための単量体成分に必要に応じて含まれる、共重合
可能な二重結合を有する他の単量体（ＩＩ－Ｃ）としては、公知の単量体を必要に応じて
使用できる。例えば、スチレン等の芳香族ビニル化合物、アクリロニトリル等のシアン化
ビニル系単量体、無水マレイン酸、無水イタコン酸等の不飽和ジカルボン酸無水物、Ｎ－
フェニルマレイミド、Ｎ－シクロヘキシルマレイミド等が挙げられる。これらは単独で、
または二種以上を混合して使用できる。
【０１２４】
　熱可塑性重合体（ＩＩ）を構成するための単量体成分における、メタクリル酸アルキル
エステル（ＩＩ－Ａ）の含有量は、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の表面硬度
および耐熱性（建材用途の場合は耐艶戻り性）の観点から、５０～１００質量％が好まし
い。より好ましくは８０質量％以上であり、９９．９質量％以下である。
【０１２５】
　熱可塑性重合体（ＩＩ）を構成するための単量体成分における、アクリル酸アルキルエ
ステル（ＩＩ－Ｂ）の含有量は、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の製膜性、イ
ンサート成形およびインモールド成形可能な靭性を付与する観点から、０～５０質量％が
好ましい。より好ましくは０．１質量％以上であり、２０質量％以下である。
熱可塑性重合体（ＩＩ）を構成するための単量体成分における、共重合可能な二重結合を
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有する他の単量体（ＩＩ－Ｃ）の含有量は、０～５０質量が好ましい。
【０１２６】
　熱可塑性重合体（ＩＩ）の還元粘度（重合体０．１ｇをクロロホルム１００ｍＬに溶解
し、２５℃で測定）は、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）のインサート成形性お
よびインモールド成形性、および製膜性の観点から、０．１５Ｌ／ｇ以下が好ましい。よ
り好ましくは０．１Ｌ／ｇ以下である。また、熱可塑性重合体（ＩＩ）の還元粘度（重合
体０．１ｇをクロロホルム１００ｍＬに溶解し、２５℃で測定）は製膜性の観点から、０
．０１Ｌ／ｇ以上が好まく、０．０３Ｌ／ｇ以上がより好ましい。
【０１２７】
　熱可塑性重合体（ＩＩ）の製造方法は特に限定されず、通常の懸濁重合、乳化重合、塊
状重合等の方法で重合することができる。
【０１２８】
　［樹脂組成物（ＩＩＩ）］
　本発明の樹脂組成物（ＩＩＩ）は、多層構造重合体（Ｉ）と、熱可塑性重合体（ＩＩ）
とを含む。好ましくは、多層構造重合体（Ｉ）１～９９質量％、熱可塑性重合体（ＩＩ）
１～９９質量％からなる。得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の耐成形白化性の観
点から、樹脂組成物（ＩＩＩ）中の多層構造重合体（Ｉ）の含有量は、より好ましくは５
０質量％以上、最も好ましくは７０質量％以上である。樹脂組成物（ＩＩＩ）中の熱可塑
性重合体（ＩＩ）の含有量は、より好ましくは５０質量％以下、最も好ましくは３０質量
％以下である。
【０１２９】
　本発明の樹脂組成物（ＩＩＩ）のゲル含有率は、耐成形白化性および製膜性の観点から
、１０～８０％であることが好ましい。より好ましくは２０％以上、最も好ましくは４０
％以上である。また、より好ましくは７５％以下、最も好ましくは７０％以下である。
【０１３０】
　［樹脂組成物（ＩＶ）］
　本発明において、艶消し性を有するアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、上記の多層構
造重合体（Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）から得ることができるが、多層構造重合体（
Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）１００質量部に対して艶消し剤０．１～４０質量部を含
有する樹脂組成物（ＩＶ）から得ることが好ましい。艶消し剤を用いることにより、２次
成形加工の際の熱によるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の艶戻りをより軽減することが
できる。
【０１３１】
　艶消し剤としては、有機系、無機系に関わらず従来公知の各種の艶消し剤が挙げられる
。艶消し剤は単独で、または、二種以上を混合して使用することができる。艶消し剤とし
ては、透明性の観点からＰＭＭＡを主成分とする架橋樹脂からなる重量平均粒子径が２～
１５μｍの、例えば球状の微粒子が好ましい。また、透明性、艶消し性、製膜性および成
形性の観点から、以下に示す水酸基を含有する重合体（Ｖ）および／または水酸基を含有
する重合体（ＶＩ）が好ましい。
【０１３２】
　艶消し剤として、水酸基を含有する重合体（Ｖ）および／または水酸基を含有する重合
体（ＶＩ）を用いると、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の伸度等の物性はほとんど低下
しない。そのため、艶消し剤として水酸基を含有する重合体（Ｖ）および／または水酸基
を含有する重合体（ＶＩ）を用いたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、事前にフィルム
の真空成形等が必要なインモールド成形等においてもフィルム切れ等が起こらず、より良
好に使用することができる。
【０１３３】
　［水酸基を含有する重合体（Ｖ）及び（ＶＩ）］
　水酸基を含有する重合体（Ｖ）について説明する。
【０１３４】
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　水酸基を含有する重合体（Ｖ）は、炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸ヒドロキシアルキルエステル１～８０質量部、炭素数１～１３のアルキル基を有する
メタクリル酸アルキルエステル１０～９９質量部、および、炭素数１～８のアルキル基を
有するアクリル酸アルキルエステル０～７９質量部の合計１００質量部からなる単量体成
分を共重合して得られるものである。
【０１３５】
　炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルと
しては、メタクリル酸２－ヒドロキシエチル、メタクリル酸２－ヒドロキシプロピル、メ
タクリル酸２，３－ジヒドロキシプロピル、アクリル酸２－ヒドロキシエチル、アクリル
酸４－ヒドロキシブチル等が挙げられる。これらは単独で、または、二種以上を混合して
使用することができる。炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキ
シアルキルエステルとしては、中でも、メタクリル酸２－ヒドロキシエチルが好ましい。
【０１３６】
　水酸基を含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有
する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量は、１～８０質量％の範囲
である。炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエス
テルの含有量を１質量％以上とすることにより、艶消し効果がより高くなる。また、炭素
数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量
を８０質量％以下とすることにより、粒子の分散性がより良好となり、フィルムの製膜性
がより良好となる。水酸基を含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８
のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量は、艶消
し性の観点から、５質量％以上が好ましく、２０質量％以上がより好ましい。また、水酸
基を含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有する（
メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量は、製膜性の観点から、５０質量
％以下が好ましい。
【０１３７】
　一方、車輌内装用途においては、芳香剤、整髪料などが内装部品に付着する可能性があ
るので、一般的に、内装部材には耐薬品性が求められる。これらの薬品類に対する耐性を
アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）により十分に発現させる観点からは、水酸基を含有する
重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリ
ル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量は、５質量％以上が好ましく、また、２５質量
％以下が好ましい。艶消し性と耐薬品性との両立の観点からは、水酸基を含有する重合体
（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒ
ドロキシアルキルエステルの含有量は、１０質量％以上が好ましく、また、２０質量％以
下が好ましい。
【０１３８】
　炭素数１～１３のアルキル基を有するメタクリル酸アルキルエステルとしては、メタク
リル酸メチル、メタクリル酸エチル、メタクリル酸ブチル等の低級メタクリル酸アルキル
エステルが好ましく、中でも、メタクリル酸メチルが好ましい。これらは単独で、または
、二種以上を混合して使用することができる。
【０１３９】
　水酸基を含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～１３のアルキル基を
有するメタクリル酸アルキルエステルの含有量は、１０～９９質量％の範囲である。水酸
基を含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～１３のアルキル基を有する
メタクリル酸アルキルエステルの含有量は、３０質量％以上が好ましい。また、水酸基を
含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～１３のアルキル基を有するメタ
クリル酸アルキルエステルの含有量は、９０質量％以下が好ましい。
【０１４０】
　炭素数１～８のアルキル基を有するアクリル酸アルキルエステルとしては、アクリル酸
メチル、アクリル酸エチル、アクリル酸ブチル、アクリル酸２－エチルヘキシル等の低級
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アクリル酸アルキルエステルが好ましい。これらは単独で、または、二種以上を混合して
使用することができる。
【０１４１】
　水酸基を含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有
するアクリル酸アルキルエステルの含有量は、０～７９質量％の範囲である。水酸基を含
有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有するアクリル
酸アルキルエステルの含有量は、０．５質量％以上が好ましく、５質量％以上がより好ま
しい。また、水酸基を含有する重合体（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアル
キル基を有するアクリル酸アルキルエステルの含有量は、４０質量％以下が好ましく、２
５質量％以下がより好ましい。
【０１４２】
　一方で、水酸基を含有する重合体（Ｖ）のガラス転移温度は、耐薬品性の観点からは、
８０℃以上が好ましく、９０℃以上がより好ましい。この場合、水酸基を含有する重合体
（Ｖ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有するアクリル酸アルキルエ
ステルの含有量は、０質量％を超えて５質量％以下の範囲が好ましく、０質量％を超えて
２質量％以下の範囲がより好ましい。
【０１４３】
　水酸基を含有する重合体（Ｖ）の固有粘度は、艶消し発現性、外観の観点から、０．０
５～０．３Ｌ／ｇの範囲内であることが好ましい。水酸基を含有する重合体（Ｖ）の固有
粘度は、０．０６Ｌ／ｇ以上がより好ましい。また、水酸基を含有する重合体（Ｖ）の固
有粘度は、０．１５Ｌ／ｇ以下がより好ましい。
【０１４４】
　また、分子量を上記の範囲内に調節するために、メルカプタン等の重合調節剤を用いる
ことが好ましい。メルカプタンとしては、例えば、ｎ－オクチルメルカプタン、ｎ－ドデ
シルメルカプタン、ｔ－ドデシルメルカプタン等が挙げられるが、特にこれらのものに限
定されず、従来公知の各種のメルカプタンを使用することができる。
【０１４５】
　水酸基を含有する重合体（ＶＩ）について説明する。
【０１４６】
　水酸基を含有する重合体（ＶＩ）は、炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アク
リル酸ヒドロキシアルキルエステル５～８０質量部、炭素数１～１３のアルキル基を有す
るメタクリル酸アルキルエステル１０～９４質量部、および、芳香族ビニル単量体１～８
０質量部の合計１００質量部からなる単量体成分を共重合して得られるものである。
【０１４７】
　炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルと
しては、水酸基を含有する重合体（Ｖ）の場合と同様のものが挙げられ、好ましいものも
同様である。炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキル
エステルは単独で、または、二種以上を混合して使用することができる。
【０１４８】
　水酸基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を
有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量は、５～８０質量％の範
囲である。炭素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエ
ステルの含有量を５質量％以上とすることにより、艶消し効果がより高くなる。また、炭
素数１～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有
量を８０質量％以下とすることにより、粒子の分散性がより良好となり、フィルムの製膜
性がより良好となる。水酸基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の炭素数１
～８のアルキル基を有する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量は、
艶消し性の観点から、５質量％以上が好ましく、１０質量％以上がより好ましい。また、
水酸基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の炭素数１～８のアルキル基を有
する（メタ）アクリル酸ヒドロキシアルキルエステルの含有量は、製膜性、耐薬品性の観
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点から、５０質量％以下が好ましく、２０質量％以下がより好ましい。
【０１４９】
　炭素数１～１３のアルキル基を有するメタクリル酸アルキルエステルとしては、水酸基
を含有する重合体（Ｖ）の場合と同様のものが挙げられ、好ましいものも同様である。炭
素数１～１３のアルキル基を有するメタクリル酸アルキルエステルは単独で、または、二
種以上を混合して使用することができる。
【０１５０】
　水酸基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の炭素数１～１３のアルキル基
を有するメタクリル酸アルキルエステルの含有量は、１０～９４質量％の範囲である。水
酸基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の炭素数１～１３のアルキル基を有
するメタクリル酸アルキルエステルの含有量は、５０質量％以上が好ましい。また、水酸
基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の炭素数１～１３のアルキル基を有す
るメタクリル酸アルキルエステルの含有量は、９０質量％以下が好ましい。
【０１５１】
　芳香族ビニル単量体としては、公知のものいずれも使用することができる。その具体例
としては、スチレン、α－メチルスチレン等が挙げられる。これらは単独で、または、二
種以上を混合して使用することができる。芳香族ビニル単量体としては、中でも、スチレ
ンが好ましい。芳香族ビニル単量体を用いることにより、フィルム状物の耐薬品性をより
向上することができる。
【０１５２】
　水酸基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の芳香族ビニル単量体の含有量
は、１～８０質量％の範囲である。水酸基を含有する重合体（ＶＩ）を与える単量体成分
中の芳香族ビニル単量体の含有量は、５質量％以上が好ましい。また、水酸基を含有する
重合体（ＶＩ）を与える単量体成分中の芳香族ビニル単量体の含有量は、４０質量％以下
が好ましく、２０質量％以下がより好ましい。
【０１５３】
　水酸基を含有する重合体（ＶＩ）のガラス転移温度は、耐薬品性の観点からは、８０℃
以上が好ましく、９０℃以上がより好ましい。
【０１５４】
　水酸基を含有する重合体（ＶＩ）の固有粘度は、艶消し発現性、外観の観点から、０．
０５～０．３Ｌ／ｇの範囲内であることが好ましい。水酸基を含有する重合体（ＶＩ）の
固有粘度は、０．０６Ｌ／ｇ以上がより好ましい。また、水酸基を含有する重合体（ＶＩ
）の固有粘度は、０．１５Ｌ／ｇ以下がより好ましい。
【０１５５】
　また、分子量を上記の範囲内に調節するために、メルカプタン等の重合調節剤を用いる
ことが好ましい。メルカプタンとしては、例えば、ｎ－オクチルメルカプタン、ｎ－ドデ
シルメルカプタン、ｔ－ドデシルメルカプタン等が挙げられるが、特にこれらのものに限
定されず、従来公知の各種のメルカプタンを使用することができる。
【０１５６】
　水酸基を含有する重合体（Ｖ）および水酸基を含有する重合体（ＶＩ）の製造方法とし
ては、特に限定はされないが、懸濁重合、乳化重合等が好ましい。
【０１５７】
　懸濁重合の開始剤としては、従来公知の各種の開始剤を使用することができる。その具
体例としては、有機過酸化物、アゾ化合物等が挙げられる。これらは単独で、または、二
種以上を混合して使用することができる。
【０１５８】
　なお、開始剤の添加量は、重合条件等に応じて適宜決めればよい。
【０１５９】
　懸濁安定剤としては、従来公知の各種の懸濁安定剤を使用することができる。その具体
例としては、有機コロイド性高分子物質、無機コロイド性高分子物質、無機微粒子、およ
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び、これらと界面活性剤との組み合わせ等が挙げられる。これらは単独で、または、二種
以上を混合して使用することができる。
【０１６０】
　なお、懸濁安定剤の添加量は、重合条件等に応じて適宜決めればよい。
【０１６１】
　懸濁重合は、通常、懸濁安定剤の存在下にモノマー類を重合開始剤とともに水性懸濁し
て行う。それ以外にも、モノマーに可溶な重合物をモノマーに溶かし込んで使用し、懸濁
重合を行うこともできる。
【０１６２】
　樹脂組成物（ＩＶ）は、多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）１００質量
部に対して、上記の水酸基を含有する重合体（Ｖ）または水酸基を含有する重合体（ＶＩ
）等の艶消し剤を０．１～４０質量部含有するものが好ましい。樹脂組成物（ＩＶ）中の
艶消し剤の含有量を多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）１００質量部に対
して０．１質量部以上とすることにより、より優れた艶消し効果が発現する。樹脂組成物
（ＩＶ）中の艶消し剤の含有量は、さらに良好な艶消し性を得る観点から、多層構造重合
体（Ｉ）あるいは樹脂組成物（ＩＩＩ）１００質量部に対して、２質量部以上がより好ま
しく、５質量部以上が最も好ましい。好ましくは４０質量％、より好ましくは２０質量部
以下、最も好ましくは１５質量部以下とすることで良好な製膜性となる。
【０１６３】
　本発明の樹脂組成物（ＩＶ）のゲル含有率は、耐成形白化性および製膜性の観点から、
１０～８０％であることが好ましい。より好ましくは２０％以上、最も好ましくは４０％
以上である。また、より好ましくは７５％以下、最も好ましくは７０％以下である。
【０１６４】
　本発明においては、上述の熱可塑性重合体（ＩＩ）とは別に、還元粘度（重合体０．１
ｇをクロロホルム１００ｍＬに溶解し、２５℃で測定）が０．１５Ｌ／ｇを越える熱可塑
性重合体（ＶＩＩ）を使用することもできる。熱可塑性重合体（ＶＩＩ）としては、具体
的には、メタクリル酸メチル５０～１００質量％と、これと共重合可能な二重結合を有す
る他の単量体０～５０質量％とを重合または共重合して得られるものである。これと共重
合可能な二重結合を有する他の単量体は単独で、または、二種以上を混合して使用するこ
とができる。熱可塑性重合体（ＶＩＩ）は、フィルム製膜性、水酸基を含有する重合体（
Ｖ）または（ＶＩ）を使用する場合はさらに艶消し性をより良好とする成分である。
【０１６５】
　熱可塑性重合体（ＶＩＩ）は、多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）１０
０質量部に対して、０質量部を超えて２０質量部以下の範囲で使用することが好ましい。
さらに好ましくは、フィルム製膜性の観点から１～１０質量部の範囲である。
【０１６６】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、必要に応じて、一般の配合剤、例えば、
安定剤、滑剤、加工助剤、可塑剤、耐衝撃剤、発泡剤、充填剤、抗菌剤、防カビ剤、離型
剤、帯電防止剤、着色剤、紫外線吸収剤、光安定剤等を含むことができる。すなわち、樹
脂組成物（ＩＩＩ）または樹脂組成物（ＩＶ）に、上記のような配合剤をあらかじめ添加
することができる。
【０１６７】
　また、樹脂組成物（ＩＶ）において、艶消し剤として水酸基を含有する重合体（Ｖ）お
よび／または水酸基を含有する重合体（ＶＩ）を用いる場合、樹脂組成物（ＩＶ）１００
質量部に対して配合剤としてリン系化合物０．０１～３質量部を含有することが好ましい
。リン系化合物の含有量を樹脂組成物（ＩＶ）１００質量部に対して０．０１質量部以上
とすることにより、艶消し性がさらに良好となる。また、リン系化合物の含有量を樹脂組
成物（ＩＶ）１００質量部に対して３質量部以下とすることが、製膜時のロール汚れ、経
済的な観点から好ましい。リン系化合物の含有量は、樹脂組成物（ＩＶ）１００質量部に
対して０．１質量部以上がより好ましい。また、リン系化合物の含有量は、樹脂組成物（
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ＩＶ）１００質量部に対して１質量部以下がより好ましい。
【０１６８】
　リン系化合物としては、トリアルキルホスファイト、アルキルアリールホスファイト、
アリールホスファイト、ノニルフェニルホスファイト、アルキルノニルフェニルホスファ
イト等のホスファイト系化合物；トリアルキルホスフェート、トリポリオキシエチレンア
ルキルエーテルホスフェート、ジアルキルホスフェートおよびその金属塩、ジポリオキシ
エチレンアルキルエーテルホスフェートおよびその金属塩、アルキルホスフェートおよび
その金属塩、ポリオキシエチレンアルキルエーテルホスフェートおよびその金属塩等のホ
スフェート系化合物；ジアルキルアルキルホスホネート、アルキルアルキルホスホネート
およびその金属塩等のホスホネート系化合物；等が挙げられる。リン系化合物としては、
中でも、艶消し発現性の観点から、ホスファイト系化合物が好ましい。さらには、ホスフ
ァイト系化合物の中でも、艶消し発現性の観点から、ホスファイト基周辺にバルキーな置
換基がないものがより好ましい。また、耐加水分解性（製膜時のロール汚れ）の観点から
トリアルキルホスファイトが好ましい。
【０１６９】
　上記のような配合剤の添加方法としては、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を形成する
ための押出機に多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）または樹脂組成物（Ｉ
Ｖ）を含む成分とともに供給する方法と、あらかじめ多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組
成物（ＩＩＩ）または樹脂組成物（ＩＶ）を含む成分に配合剤を添加した混合物を各種混
練機にて混練混合する方法とがある。後者の方法に使用する混練機としては、通常の単軸
押出機、二軸押出機、バンバリーミキサー、ロール混練機等が挙げられる。
【０１７０】
　＜アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）＞
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組成物
（ＩＩＩ）または樹脂組成物（ＩＶ）からなる。
【０１７１】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の厚みは、１０～５００μｍが好ましい。ア
クリル樹脂フィルム状物（Ａ）の厚みを５００μｍ以下とすることにより、インサート成
形およびインモールド成形に適した剛性が得られ、より安定にフィルムを製造することが
できる。また、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の厚みを１０μｍ以上とすることにより
、基材の保護性とともに、得られる成形品に深み感をより十分に付与することができる。
アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の厚みは、３０μｍ以上がより好ましく、５０μｍ以上
が最も好ましい。また、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の厚みは、３００μｍ以下がよ
り好ましく、２００μｍ以下が最も好ましい。
【０１７２】
　成形品に塗装によって十分な厚みの塗膜を形成するためには、十数回の重ね塗りが必要
になることがあり、この場合、コストがかかり、生産性があまりよくない。それに対して
、本発明のアクリル積層成形品は、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）自体が塗膜となるた
め、容易に非常に厚い塗膜を形成することができ、工業的利用価値が高い。
【０１７３】
　基材の保護の点では、耐候性を付与するために、紫外線吸収剤が添加されていることが
好ましい。紫外線吸収剤としては公知のものを用いることができ、共重合タイプのものを
使用することもできる。使用される紫外線吸収剤の分子量は３００以上であることが好ま
しく、より好ましくは４００以上である。分子量が３００以上の紫外線吸収剤を使用する
と、射出成形金型内で真空成形または圧空成形を施す際の紫外線吸収剤の揮発による金型
汚れ等を防止することができる。また一般的に、分子量が高い紫外線吸収剤ほど、フィル
ム状態に加工した後の長期的なブリードアウトが起こりにくく、分子量が低いものよりも
紫外線吸収性能が長期間に渡り持続する。さらに、紫外線吸収剤の分子量が３００以上で
あると、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）がＴダイから押し出され冷却ロールで冷やされ
るまでの間に、紫外線吸収剤が揮発する量が少ない。従って、残留する紫外線吸収剤の量
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が十分なので良好な性能を発現する。また、揮発した紫外線吸収剤がＴダイ上部にあるＴ
ダイを吊るすチェーンや排気用のフードの上で再結晶して経時的に成長し、これがやがて
フィルム上に落ちて、外観上の欠陥になるという問題も少なくなる。
【０１７４】
　紫外線吸収剤の種類は、特に限定されないが、分子量４００以上のベンゾトリアゾール
系または分子量４００以上のトリアジン系のものが特に好ましく使用できる。前者の具体
例としては、チバスペシャリティケミカルズ社製の商品名：チヌビン２３４、旭電化工業
社製の商品名：アデカスタブＬＡ－３１、後者の具体例としては、チバスペシャリティケ
ミカルズ社製の商品名：チヌビン１５７７等が挙げられる。
【０１７５】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）が車輌用途に使用される場合、各種自動車メ
ーカーの車輌規格にある耐整髪料性、および耐芳香剤性の特性が必要となる。これらの特
性を考慮すると、使用する紫外線吸収剤は、融点が１８０℃以下のものを用いることが好
ましい。このような紫外線吸収剤は、整髪料、および芳香剤をアクリル樹脂フィルム状物
（Ａ）に塗布した際に紫外線吸収剤が結晶化しにくい。チバスペシャリティケミカルズ社
製の商品名：チヌビン２３４、チヌビン３２９、チヌビン１５７７が特に好ましい。この
ような紫外線吸収剤を使用することにより、整髪料、および芳香剤が付いた時に外観変化
がほとんど起こらないため工業的利用価値が非常に高い。
【０１７６】
　紫外線吸収剤の添加量は０．１～１０質量％の範囲で用いることが好ましい。耐候性改
良の観点から、添加量はより好ましくは０．５質量％、最も好ましくは１質量％以上であ
る。製膜時ロール汚れ、耐薬品性、透明性の観点から、添加量は５質量％以下が好ましく
、最も好ましくは３質量％以下である。
【０１７７】
　また、光安定剤が添加されていることが好ましい。光安定剤としては公知のものを用い
ることができるが、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の耐光性のみならず、耐薬品性をよ
り向上させるために、ヒンダードアミン系光安定剤等のラジカル捕捉剤を用いることが好
ましい。例えば整髪料が付着した際の外観変化を著しく改善することができ工業的利用価
値が高い。
【０１７８】
　ヒンダードアミン系光安定剤の添加量は０．０１～５質量％の範囲で用いることが好ま
しい。耐光性、耐薬品性改良の観点から、添加量はより好ましくは０．１質量％、最も好
ましくは０．２質量％以上である。製膜時ロール汚れの観点から、添加量は２質量％以下
が好ましく、最も好ましくは１質量％以下である。
【０１７９】
　以上のように、融点が１８０℃以下の紫外線吸収剤とヒンダードアミン系光安定剤を併
用することにより、特に車輌用途に好適なアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を得ることが
できる。
【０１８０】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、耐成形白化性に優れる。耐成形白化性の
指標として、室温でフィルム（厚み１２５μｍ）を急速に１８０度折り曲げたときの、折
り目部分の白化が挙げられる。折り曲げ試験を行った際の折り目が全く白化しない、ある
いは極僅か白化する程度であることが好ましい。本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ
）は、折り曲げ試験を行った際の折り目が全く白化しない、あるいは極僅か白化する程度
であり、インサート成形、またはインモールド成形を施す工程で生じる成形白化が目立た
ない。印刷柄が消えることなく、また意匠性が低下することなく成形品を得ることができ
るため、工業的利用価値は高い。
【０１８１】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、鉛筆硬度（ＪＩＳ　Ｋ５４００に基づく
測定）が２Ｂ以上であることが好ましい。さらにＨＢ以上がより好ましく、最も好ましく
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はＦ以上である。
【０１８２】
　鉛筆硬度が２Ｂ以上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いると、インサート成形ま
たはインモールド成形を施す工程中で、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂
積層フィルム、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、及び、これらを含む積層フィ
ルムまたはシートに傷がつきにくく、さらに成形品の耐擦傷性も良好である。
【０１８３】
　車輌用途に使用される場合、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の鉛筆硬度はＨ
Ｂ以上であることがより好ましい。アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の鉛筆硬度がＨＢ以
上であると、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性ア
クリル樹脂フィルム又はシート及び積層フィルムまたはシートを用いた積層成形品は、ド
アウエストガーニッシュ、フロントコントロールパネル、パワーウィンドウスイッチパネ
ル、エアバッグカバーなど、各種車輌用部材に好適に使用することができる。用途拡大の
観点から工業上非常に有用である。
【０１８４】
　さらに、鉛筆硬度がＦ以上であると、ガーゼなど表面の粗い布で擦傷しても傷が目立た
なく、鉛筆硬度が２Ｈのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いた成形品と同等の実用上
の耐擦傷性能を付与することができるため、工業的利用価値は非常に高い。
【０１８５】
　本発明において、鉛筆硬度が２Ｂ以上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いて、ア
クリル樹脂積層フィルムとすることが好ましい。このようなアクリル樹脂積層フィルムに
ついては後述するが、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）が本発明のアクリル樹脂積層フィ
ルムの最表層に位置する場合はもちろん、鉛筆硬度が２Ｈ以上を有するアクリル樹脂層（
Ａ’－ａ）を本発明のアクリル樹脂積層フィルムの最表層（つまり、アクリル樹脂フィル
ム状物（Ａ）の上層）に位置した場合でも、その表面硬度を低下させにくい。本発明のア
クリル樹脂積層フィルムを用いて、インサート成形またはインモールド成形を施す工程中
で傷がつきにくく、さらに成形品の耐擦傷性も良好である。ＨＢ以上がより好ましく、Ｆ
以上が最も好ましい。
【０１８６】
　本発明において、鉛筆硬度が２Ｂ以上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いた光硬
化性アクリル樹脂フィルム又はシートは、インサート成形またはインモールド成形を施す
工程中で傷がつきにくい。このような光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートについて
は後述するが、光硬化後の光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートの鉛筆硬度について
も基材であるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の鉛筆硬度の影響を強く受けるため、アク
リル樹脂フィルム状物（Ａ）の硬度は２Ｂ以上であることが好ましく、ＨＢ以上がより好
ましく、Ｆ以上が最も好ましい。
【０１８７】
　鉛筆硬度が２Ｂ以上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いた建材用積層フィルムま
たはシートは、Ｖカット加工やラッピング加工等の加工を施す工程中で傷がつきにくく、
さらに成形品の耐擦傷性も良好である。このような建材用積層フィルムまたはシートにつ
いては後述する。建材用途に使用される場合、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
の鉛筆硬度はＨＢ以上であることがより好ましい。アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の鉛
筆硬度がＨＢ以上であると、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を有する建材用積層フィル
ムまたはシートを用いた成形品は、窓等の開口部サッシや、玄関引き戸、玄関ドアなど、
各種建材用部材に好適に使用することができる。用途拡大の観点から工業上非常に有用で
ある。
【０１８８】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）をクリア塗装の代替として用いる場合、ＪＩ
Ｓ　Ｋ７１３６の試験方法で測定したアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の曇価の値は２％
以下であることが好ましい。このようなアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、例えば漆黒
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調等の黒っぽい絵柄層を設けてもアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の影響を受けることな
く絵柄層が鮮明、忠実に見えるため好ましい。このようなアクリル樹脂フィルム状物（Ａ
）は、クリア塗装と同等の外観を示す。より好ましくは１％以下、さらに好ましくは０．
５％以下、最も好ましくは０．４％以下である。
【０１８９】
　また、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）はメタリック調などの絵柄層と組み合
わせる場合、少なくとも片面の６０°表面光沢度が１００％以下であることが好ましい。
少なくとも片面の６０°表面光沢度は、５０％以下がより好ましく、２０％以下が特に好
ましい。少なくとも片面の６０°表面光沢度が１００％以下のアクリル樹脂フィルム状物
（Ａ）は、優れた意匠性、艶消し外観を有する。
【０１９０】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、熱変形温度（ＡＳＴＭ　Ｄ６４８に基づ
く測定）が８０℃以上であることが好ましい。熱変形温度が８０℃以上の場合、高温で長
時間曝露した際に、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）表面に白化、曇りが見られないため
、工業的利用価値は高い。また、車輌用途においては、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
の熱変形温度が８０℃以上であると、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積
層フィルム、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート及び積層フィルムまたはシートを
用いた積層成形品は、フロントコントロールパネルなど、車内で直射日光を受ける部分に
も使用することがでる。用途がさらに拡大するという観点から、熱変形温度が９０℃以上
であることがより好ましい。なお、上記の熱変形温度の測定は、アクリル樹脂フィルム状
物（Ａ）の原料ペレットを射出成形にて成形後、６０℃で４時間アニールした熱変形温度
測定試片により行うものであり、測定される熱変形温度は、通常、アクリル樹脂フィルム
状物（Ａ）の熱変形温度と同じとされる。
【０１９１】
　なお、少なくとも片面の６０°表面光沢度が１００％以下のアクリル樹脂フィルム状物
（Ａ）の場合、熱変形温度が８０℃以上であれば、高温で長時間曝露した際に、アクリル
樹脂フィルム状物（Ａ）表面の艶消し性の変化が小さい。そのため、熱変形温度が８０℃
以上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、さらに工業的利用価値が高い。なお、熱変形
温度が９０℃以上であれば、フロントコントロールパネルなど、車内で直射日光を受ける
部分に好適に使用することができる。そのため、用途がさらに拡大するという観点から、
熱変形温度は９０℃以上であることがより好ましい。
【０１９２】
　また、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートとして用いる場合、本発明のアクリル
樹脂フィルム状物（Ａ）は、熱変形温度（ＡＳＴＭ　Ｄ６４８に基づく測定）が８０℃以
上であることが好ましい。熱変形温度が８０℃以上の場合、光硬化性樹脂組成物をフィル
ムに塗布した後の溶剤除去のための乾燥工程で、光硬化性樹脂組成物やアクリル樹脂フィ
ルムが引き伸ばされ難くなり、硬化後の耐擦傷性、表面硬度の低下を最小限に抑えること
ができるばかりでなく、乾燥温度を高めることができるので、最小限の乾燥設備で効率よ
く乾燥を行うことが出来る。更に、乾燥温度を高めることができると、後述するように光
硬化性樹脂（Ｚ）層中の残存有機溶剤量を低減することができるので、残存溶剤に起因す
る種々の問題が起こり難くなる。アクリル樹脂フィルムの熱変形温度は８５℃以上である
ことがさらに好ましく、９０℃以上であることが最も好ましい。
【０１９３】
　また、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を有する積層フィルムまたはシートを建材用と
して用いる場合、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）は、熱変形温度（ＡＳＴＭ　Ｄ６４８
に基づく測定）が８０℃以上であることが好ましい。熱変形温度が８０℃以上の場合、各
種基材の表面にラッピング加工等により貼着する加工時、あるいは加工した各種部材を住
宅等の建築物に施工後実際に長期間使用した時に艶戻り等の艶変化を発生しにくい積層フ
ィルムまたはシートが得られるため、工業的利用価値は高い。また、建材用途において、
特に、実用途で特に積層フィルムまたはシートの表面が高温となる場合がある、ドア材、
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窓枠材、外壁材、塀、屋根、ルーフデッキ、バルコニー、雨戸等の外装、準外装用途等、
用途がさらに拡大するという観点から、熱変形温度が９０℃以上であることがより好まし
い。
【０１９４】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の製造法としては、溶融流延法や、Ｔダイ法
、インフレーション法などの溶融押出法、カレンダー法等の公知の方法が挙げられるが、
経済性の点からＴダイ法が好ましい。
【０１９５】
　なお、Ｔダイ法によりアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を成形する場合、金属ロール、
非金属ロール及び金属ベルトから選ばれる複数のロール又はベルトに狭持して製膜する方
法を用いれば、得られるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の表面平滑性を向上させ、アク
リル樹脂フィルム状物（Ａ）に印刷処理した際の印刷抜けを抑制することができる。なお
、金属ロールとしては、金属製の鏡面タッチロール；特許第２８０８２５１号公報（特許
文献２９）またはＷＯ９７／２８９５０号公報（特許文献３０）に記載の金属スリーブ（
金属製薄膜パイプ）と成型用ロールからなるスリーブタッチ方式で使用されるロール等を
例示することができる。また、非金属ロールとしては、シリコンゴム性等のタッチロール
等を例示することができる。更に、金属ベルトとしては、金属製のエンドレスベルト等を
例示することができる。なお、これらの金属ロール、非金属ロール及び金属ベルトを複数
組み合わせて使用することもできる。
【０１９６】
　以上に述べた、金属ロール、非金属ロール及び金属ベルトから選ばれる複数のロール又
はベルトに狭持して製膜する方法では、溶融押出後の多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組
成物（ＩＩＩ）または樹脂組成物（ＩＶ）を含む成分（以下「アクリル樹脂組成物」と称
することがある）を、実質的にバンク（樹脂溜まり）が無い状態で狭持し、実質的に圧延
されることなく面転写させて製膜することが好ましい。バンク（樹脂溜まり）を形成する
ことなく製膜した場合は、冷却過程にあるアクリル樹脂組成物が圧延されることなく面転
写されるため、この方法で製膜したアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の加熱収縮率を低減
することもできる。
【０１９７】
　なお、Ｔダイ法などで溶融押出しをする場合は、２００メッシュ以上のスクリーンメッ
シュで溶融状態にあるアクリル樹脂組成物を濾過しながら押出しすることも、フィルム中
のＦＥ低減の観点から好ましい。
【０１９８】
　また、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を艶消し状態とする場合、アクリル樹脂組成物
をＴダイ法等の溶融押出法によりフィルム形状にした直後に、鏡面ロールと、ゴムロール
またはシボ入りロールとで挟持して製膜する方法が好ましい。特に、鏡面ロールとゴムロ
ールとで挟持して製膜する方法は、鏡面ロールとシボ入りロールとで挟持して製膜する方
法と比較して、５０μｍ程度の比較的薄い膜厚のフィルムを製造することが可能となる点
で、より好ましい。
【０１９９】
　また、カレンダー法において、最後にフィルムが挟まれる２本の鏡面ロールの片側をゴ
ムロールまたはシボ入りロールに代えて製膜することもできる。あるいは、公知の方法に
より一旦フィルム形状に成形した後、再びアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）をガラス転移
点温度以上に加熱し、鏡面ロールとゴムロールまたはシボ入りロールとで挟み込んでフィ
ルムを製造することもできる。
【０２００】
　鏡面ロールとしては、従来公知の各種のものを用いることができる。鏡面ロールとして
は、中でも、クロムメッキ加工を施した表面粗度が０．５Ｓ以下のロールが好ましい。
【０２０１】
　フィルム製造の際、鏡面ロールの温度が高いと、ゴムロールまたはシボ入りロールへの
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追従性がより良好となり、ゴムロールまたはシボ入りロールに接するフィルム面により良
好な艶消し性が発現し、同様に、鏡面ロールのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）への鏡面
転写性がより良好となり、鏡面ロールに接していた面の平滑性が増して印刷抜けがより軽
減する傾向がある。ただし、鏡面ロールの温度があまりに高すぎると、アクリル樹脂フィ
ルム状物（Ａ）の鏡面ロールからの剥離性が低下したり、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ
）が巻き付いたりすることがある。また、鏡面ロールの温度があまりに低すぎると、鏡面
ロールのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）への鏡面転写性が低下し、印刷抜け軽減効果が
十分には得られにくくなったり、フィルムにしわが入りやすくなったりする。アクリル樹
脂のガラス転移点温度にもよるが、冷却ロールを２０～１４０℃の範囲内で温調すること
が好ましい。冷却ロールの温度は、５０℃以上がより好ましく、６０℃以上が特に好まし
い。また、冷却ロールの温度は、１２０℃以下がより好ましく、１００℃以下が特に好ま
しい。
【０２０２】
　ゴムロールとしては、従来公知の各種のものを用いることができる。ゴムロールとして
は、中でも、耐熱性の観点から、シリコーンゴムが好ましい。また、良好な艶消し性を得
る観点からは、アルミナ入りのシリコーンゴムが好ましい。アクリル樹脂フィルム状物（
Ａ）では、用途によって好まれる艶消し外観が異なるため、シリコーンゴムに添加される
アルミナの粒度や量は用途に応じて適宜決めればよい。具体的には、例えば、平均粒度が
４０μｍのアルミナが５０質量％添加されているシリコーン製ゴムロール等を用いること
ができる。
【０２０３】
　また、ゴムロールの代わりに、シボ入りロールを用いることもできる。シボ入りロール
としては、従来公知の各種のものを用いることができる。
【０２０４】
　また、溶融押出しをする場合は、２００メッシュ以上のスクリーンメッシュで溶融状態
にあるアクリル樹脂を濾過しながら押出しすることもフィルム中のＦＥ低減の観点から好
ましい。
【０２０５】
　上記のような方法で得られた艶消し状態のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の表面光沢
度の差［（鏡面ロール側に接していたフィルム面の６０°表面光沢度）－（鏡面ロール側
に接していないフィルム面の６０°表面光沢度）の絶対値］の値は、製膜条件、ゴムロー
ルやシボ入りロール等の非鏡面ロールの種類により制御することができる。この表面光沢
度の差は、印刷抜け性、艶消し性の観点から、５％以上が好ましい。さらに、この表面光
沢度の差は、１０％以上がより好ましく、１５％以上が特に好ましい。
【０２０６】
　鏡面ロール側に接していたフィルム面には鏡面が転写されるので、印刷抜けの原因とな
る異物による表面突起を著しく低減することができる。したがって、鏡面ロール側に接し
ていた面に印刷を施した場合、その印刷抜けを著しく低減することができる。
【０２０７】
　一方、鏡面ロール側に接していないフィルム面の６０°表面光沢度は、ゴムロールやシ
ボ入りロール等の非鏡面ロールの種類により制御することができる。鏡面ロール側に接し
ていないフィルム面の６０°表面光沢度は、意匠性、艶消し外観の観点から、１００％以
下が好ましい。さらに、鏡面ロール側に接していないフィルム面の６０°表面光沢度は、
５０％以下がより好ましい。
【０２０８】
　また、同程度の表面光沢度を有するフィルムの中で比較すると、アクリル樹脂フィルム
状物（Ａ）の熱変形温度が高いほど、インサート成形やインモールド成形する際の艶戻り
性が軽減する。したがって、インサート成形やインモールド成形する際の艶戻り性の観点
からは、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の熱変形温度は高い方が好ましい。前述の鏡面
ロールからの剥離性、ゴムロールまたはシボ入りロールへの追従性、成形時の艶戻りの観
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点から、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の熱変形温度は、８５℃～１０５℃の範囲内に
あることが好ましく、９０℃以上がより好ましく、また、１００℃以下がより好ましい。
【０２０９】
　＜アクリル樹脂積層フィルム＞
　次にアクリル樹脂積層フィルムについて述べる。本発明のアクリル樹脂積層フィルムは
、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を有するものであり、さらに他のアクリル樹脂フィル
ム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）とを有するものである。
【０２１０】
　本発明のアクリル樹脂積層フィルムとして、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を基材に
用いて、他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）を表層に用いる場合には、アクリル樹脂
フィルム状物（Ａ）よりも表面硬度が高いアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）を用い
ることが好ましい。具体的には、鉛筆硬度（ＪＩＳ　Ｋ５４００に基づく測定）が２Ｈ以
上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）を用いることが好ましい。基材として、本発
明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を基材として用い、表層として、鉛筆硬度が２Ｈ以
上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）を用いることで、現在公知となっているアク
リル樹脂積層フィルムと比較して、耐成形白化、表面硬度（耐擦傷性）、耐熱性を両立し
たアクリル樹脂積層フィルムが得られるようになるため、好ましい。
【０２１１】
　また、この時、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）は、メタクリル酸アルキルエス
テルを主成分とする熱可塑性樹脂で形成されていてもよいし、また、その熱可塑性樹脂に
ゴム含有重合体を混合してなる樹脂組成物から形成されていてもよく、特に限定はされな
い。アクリル樹脂積層フィルムに、インサート成形またはインモールド成形を施した場合
、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）の応力緩和が不十分となり、亀裂、破断、積層
部分での剥がれ等を発生させないという観点から、メタクリル酸アルキルエステルを主成
分とする熱可塑性樹脂にゴム含有重合体を少量混合してなる樹脂組成物から形成されるこ
とが好ましい。
【０２１２】
　鉛筆硬度２Ｈ以上であれば、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）として、アクリル
樹脂フィルム状物（Ａ）とは多層構造重合体（Ｉ）の含有量が異なるものを用いることが
特に好ましい。
【０２１３】
　他に例えば、好ましい樹脂組成物として下記の（ｉ）及び（ｉｉ）を含むものが挙げら
れる。
【０２１４】
　（ｉ）メタクリル酸アルキルエステルを主成分とする熱可塑性樹脂：
　メタクリル酸アルキルエステル５０～１００質量％と、アクリル酸アルキルエステル０
～５０質量％と、これらと共重合可能な他のビニル単量体０～４９質量％とからなる熱可
塑性樹脂。
【０２１５】
　（ｉｉ）ゴム含有重合体：
　（ｉｉ－ａ）アクリル酸アルキルエステル系弾性重合体の存在下にメタクリル酸アルキ
ルエステル系単量体をグラフト重合して硬質重合体を形成してなる２層構造を有する平均
粒子径０．２μｍ未満のゴム含有重合体。
【０２１６】
　（ｉｉ－ｂ）Ｔｇが０℃以上２５℃未満のメタクリル酸アルキルエステルおよびアクリ
ル酸アルキルエステルの単量体を重合してなる最内層重合体、Ｔｇが０℃未満のアクリル
酸アルキルエステルの単量体を重合してなる中間層弾性重合体、メタクリル酸アルキルエ
ステルの単量体からなる最外層重合体からなる３層構造を有する平均粒子径０．２～０．
４μｍのゴム含有重合体。
【０２１７】
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　より具体的には、例えば、下記の樹脂組成物が挙げられる。
○特開２００２－８０６７８号公報記載のアクリル樹脂フィルム用樹脂組成物：
　熱可塑性樹脂（ｉ）２０～９４．５質量部、およびゴム含有重合体（ｉｉ－ａ）５．５
～８０質量部を含んでなり、ゴム含有重合体（ｉｉ－ａ）中のアクリル酸アルキルエステ
ル系弾性重合体の量が５～７２質量部［成分（ｉ）および成分（ｉｉ）の合計１００質量
部］からなる樹脂組成物。
○特開２００２－８０６７９号公報記載のアクリル樹脂フィルム用樹脂組成物：
　熱可塑性樹脂（ｉ）７５～９４．５質量部、およびゴム含有重合体（ｉｉ－ｂ）５．５
～２５質量部を含んでなり、ゴム含有重合体（ｉｉ－ｂ）中の最内層重合体および中間層
弾性重合体からなる弾性重合体の量が５～１８質量部［成分（ｉ）および成分（ｉｉ）の
合計１００質量部］からなる樹脂組成物。
【０２１８】
　本発明に使用されるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）は、必要に応じて、一般の
配合剤、例えば、安定剤、滑剤、加工助剤、可塑剤、耐衝撃剤、発泡剤、充填剤、抗菌剤
、防カビ剤、離型剤、帯電防止剤、着色剤、艶消し剤、紫外線吸収剤、光安定化剤等を含
むことができる。
【０２１９】
　特に、基材、印刷等の色柄、着色剤等の保護の点では、耐候性を付与するために、紫外
線吸収剤が添加されることが好ましい。使用される紫外線吸収剤の分子量は３００以上が
好ましく、より好ましくは４００以上である。分子量が３００以上の紫外線吸収剤を使用
すると、射出成形金型内で真空成形または圧空成形を施す際の紫外線吸収剤の揮発による
金型汚れ等を防止することができる。また一般的に、分子量が高い紫外線吸収剤ほど、ア
クリル樹脂積層フィルム状態に加工した後の長期的なブリードアウトが起こりにくく、分
子量が低いものよりも紫外線吸収性能が長期間に渡り持続する。
【０２２０】
　上記配合剤の添加方法としては、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）を形
成するためのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）用原料とともに押出機に供給する方
法と、予めアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）用原料に配合剤を添加した混合物を各
種混練機にて混練混合する方法とがある。後者の方法に使用する混練機としては、通常の
単軸押出機、二軸押出機、バンバリミキサー、ロール混練機等が挙げられる。
【０２２１】
　さらに、必要に応じて公知の方法により本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ
）の光沢を低減させることができる。具体的には、無機充填剤、または架橋性高分子粒子
を混練する方法、エポキシ基含有単量体を共重合する方法、水酸基を有する直鎖状重合体
を使用する方法、エンボス加工する方法等で実施することができる。また、本発明のアク
リル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）に着色加工したものを用いることもできる。
【０２２２】
　またこの時、本発明のアクリル樹脂積層フィルム中のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
の厚みは１０～５００μｍが好ましく、より好ましくは３０μｍ以上であり２００μｍ以
下である。５００μｍ以下の場合、最終的に得られるアクリル樹脂積層フィルムがインサ
ート成形およびインモールド成形に適した剛性となるあり、アクリル樹脂フィルム状物（
Ａ）をフィルム状に成形する場合に安定してフィルムを製造することができるため、好ま
しい。１０μｍ以上の場合、基材の保護性、得られる積層成形品に深み感を付与すること
ができるため、好ましい。
【０２２３】
　また、本発明のアクリル樹脂積層フィルム中のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）
の厚みは１～３０μｍが好ましく、より好ましくは３μｍ以上であり２０μｍ以下である
。３０μｍ以下の場合、本発明のアクリル樹脂積層フィルムの表面硬度（耐擦傷性）、お
よび耐熱性を向上させるとともに、積層フィルムにインサート成形またはインモールド成
形を施した場合、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）部分の亀裂、破断、積層部分で
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の剥がれ、白化等を目立たせず、意匠性を損なうことなく成形品を得ることができるため
、好ましい。また、１μｍ以上の場合、本発明のアクリル樹脂積層フィルムの表面硬度（
耐擦傷性）、および耐熱性を向上させる効果を保ちつつ、均一な膜厚でアクリル樹脂フィ
ルム状物（Ａ’－ａ）を得ることができるため、好ましい。また、成形品に塗装によって
十分な厚みの塗膜を作るためには、十数回の重ね塗りが必要であり、コストがかかり、生
産性が極端に悪くなるのに対して、本発明の積層成形品であれば、アクリル樹脂積層フィ
ルム自体が塗膜となるため、容易に非常に厚い塗膜を形成することができ、工業的利用価
値は高い。
【０２２４】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を基材として、鉛筆硬度が２Ｈ以上のアクリ
ル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）を表層に用いたアクリル樹脂積層フィルムのさらに表層
側または裏面側に、表面硬度（耐擦傷性）、耐熱性の観点から、鉛筆硬度が２Ｈ以上のア
クリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）を積層してもよい。また、耐候性、耐溶剤性の観点
から、フッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を積層してもよい。
【０２２５】
　また、アクリル樹脂積層フィルムのさらに基材側に、加工性付与の観点から、鉛筆硬度
がＦ以下のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）を積層してもよい。これにより、イン
サート成形、またはインモールド成形等の真空成形だけでなく、その他の加工法、例えば
ラッピング加工等により三次元形状の成形品を得ることができるため、工業的利用価値が
高くなる。
【０２２６】
　また、本発明のアクリル樹脂積層フィルムとして、他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ
’）を基材に用いて、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を表層に用いる場合には、アクリ
ル樹脂フィルム状物（Ａ）よりも表面硬度の低いアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）
を用いることが好ましく、具体的には、鉛筆硬度（ＪＩＳ　Ｋ５４００に基づく測定）が
Ｆ以下のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）を用いることが好ましい。より好ましく
はＨＢ以下、さらに好ましくは３Ｂ以下である。
【０２２７】
　基材として、鉛筆硬度がＦ以下のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）を用い、表層
として、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いることで、現在公知となってい
るアクリル樹脂（積層）フィルムと比較して、耐成形白化性に非常に優れ、良好な表面硬
度（耐擦傷性）、耐熱性を有したアクリル樹脂積層フィルムが得られるようになるため、
好ましい。
【０２２８】
　またこの時、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）は、特定の構造を有する多層構造
重合体単独、あるいは必要に応じてメタクリル酸アルキルエステルを主成分とする熱可塑
性樹脂を混合してなる樹脂組成物から形成されていることが好ましい。
【０２２９】
　具体的には、下記の（ｉｉｉ）及び（ｉｖ）を含む樹脂組成物が挙げられる。
【０２３０】
　（ｉｉｉ）メタクリル酸アルキルエステルを主成分とする熱可塑性樹脂：
　（ｉｉｉ－ａ）一般式ＣＨ2＝ＣＨＸ又はＣＨ2＝ＣＸＹを有するビニルモノマー又はビ
ニリデンモノマーの単独重合体、或いはこれらモノマーの二種以上からなる熱可塑性樹脂
。なお、前記一般式中Ｘ、Ｙは、同一であっても異なっていてもよく、各々、Ｈ、Ｃｌ、
Ｆ、Ｂｒ、ＣＨ3、ＣＯＯＨ、ＣＯＯＣＨ3、ＣＮ、ＯＣＯＣＨ3、Ｃ6Ｈ5、Ｏ－低級アル
キル基、ＣＯＣＨ3、ＳＯ3Ｈである。
【０２３１】
　（ｉｉｉ－ｂ）炭素数１～４のメタクリル酸アルキルエステル５０～１００質量％と、
アクリル酸アルキルエステル０～５０質量％、および共重合可能な他のビニル系単量体の
少なくとも１種０～５０質量％とからなり、重合体のガラス転移温度が７０℃未満であり
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、重量平均分子量が１０万～３０万である熱可塑性樹脂。
【０２３２】
　（ｉｖ）特定の構造を有した多層構造重合体（ゴム含有重合体）：
　（ｉｖ－ａ）８０～１００質量％の炭素数１～８のアクリル酸アルキルエステルおよび
／または炭素数１～４のメタクリル酸アルキルエステル（ｉｖ－ａａ１）、０～２０質量
％の（ｉｖ－ａａ１）成分と共重合可能な他の二重結合を有する単量体（ｉｖ－ａａ２）
、０～１０質量％の多官能性単量体（ｉｖ－ａａ３）、（ｉｖ－ａａ１）～（ｉｖ－ａａ
３）の合計量１００質量部に対して、０．１～５質量部のグラフト交叉剤の組成からなる
最内層重合体（ｉｖ－ａａ）、８０～１００質量％の炭素数１～８のアクリル酸アルキル
エステルおよび／または炭素数１～４のメタクリル酸アルキルエステル（ｉｖ－ａｂ１）
、０～２０質量％の（ｉｖ－ａｂ１）成分と共重合可能な他の二重結合を有する単量体（
ｉｖ－ａｂ２）、０～１０質量％の多官能性単量体（ｉｖ－ａｂ３）、（ｉｖ－ａｂ１）
～（ｉｖ－ａｂ３）の合計量１００質量部に対して、０．１～５質量部のグラフト交叉剤
の組成からなる架橋弾性重合体（ｉｖ－ａｂ）、５１～１００質量％の炭素数１～４のメ
タクリル酸アルキルエステル（ｉｖ－ａｃ１）、０～４９質量％の共重合可能な二重結合
を有する単量体（ｉｖ－ａｃ２）の組成からなるガラス転移温度が少なくとも６０℃とな
る最外層重合体（ｉｖ－ａｃ）、を基本構造単位とし、重合体（ｉｖ－ａｂ）層と重合体
（ｉｖ－ａｃ）層間に中間層（ｉｖ－ａｄ）として、１０～９０質量％の炭素数１～８の
アクリル酸アルキルエステル（ｉｖ－ａｄ１）、９０～１０質量％の炭素数１～４のメタ
クリル酸アルキルエステル（ｉｖ－ａｄ２）、０～２０質量％の（ｉｖ－ａｄ１）および
（ｉｖ－ａｄ２）成分と共重合可能な他の二重結合を有する単量体（ｉｖ－ａｄ３）、０
～１０質量％の多官能性単量体（ｉｖ－ａｄ４）、（ｉｖ－ａｄ１）～（ｉｖ－ａｄ４）
の合計量１００質量部に対して、０．１～５質量部のグラフト交叉剤の組成からなる多層
構造重合体。
【０２３３】
　（ｉｖ－ｂ）アクリル酸アルキルエステル５０～９９．９質量％、他の共重合可能なビ
ニル系単量体０～４９．９質量％、および共重合可能な架橋性単量体０．１～１０質量％
からなる弾性共重合体１００質量部存在下に、メタクリル酸アルキルエステル４０～１０
０質量％と、これと共重合可能なビニル系単量体０～６０質量％とからなる単量体、また
はその混合物１０～４００質量部を重合させて得た多層構造重合体。
【０２３４】
　具体的には、例えば、下記の樹脂組成物が挙げられる。
○特公昭６３－８９８３号記載のアクリル樹脂フィルム用樹脂組成物：
熱可塑性樹脂（ｉｉｉ－ａ）１～９９質量部、およびゴム含有重合体（ｉｖ－ａ）１～９
９質量部からなる樹脂組成物。
○特開平１１－８０４８７号公報記載のアクリル樹脂フィルム用樹脂組成物：
熱可塑性樹脂（ｉｉｉ－ｂ）５～３０質量部、およびゴム含有重合体（ｉｖ－ｂ）７５～
９５質量部からなる樹脂組成物。
【０２３５】
　より具体的には、例えば、下記の樹脂組成物が挙げられる。
○特公昭６３－８９８３号記載のアクリル樹脂フィルム用樹脂組成物：
　熱可塑性樹脂（ｉｉｉ－ａ）１～９９質量部、およびゴム含有重合体（ｉｖ－ａ）１～
９９質量部からなる樹脂組成物。
○特開平１１－８０４８７号公報記載のアクリル樹脂フィルム用樹脂組成物：
　熱可塑性樹脂（ｉｉｉ－ｂ）５～３０質量部、およびゴム含有重合体（ｉｖ－ｂ）７５
～９５質量部からなる樹脂組成物。
【０２３６】
　本発明に使用されるアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）は、必要に応じて、一般の
配合剤、例えば、安定剤、滑剤、加工助剤、可塑剤、耐衝撃剤、発泡剤、充填剤、抗菌剤
、防カビ剤、離型剤、帯電防止剤、着色剤、艶消し剤、紫外線吸収剤、光安定化剤等を含
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むことができる。
【０２３７】
　上記配合剤の添加方法としては、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）を形
成するための押出機にアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）用原料とともに供給する方
法と、予めアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）用原料に配合剤を添加した混合物を各
種混練機にて混練混合する方法とがある。後者の方法に使用する混練機としては、通常の
単軸押出機、二軸押出機、バンバリミキサー、ロール混練機等が挙げられる。
【０２３８】
　さらに、必要に応じて公知の方法により本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ
）の光沢を低減させることができる。具体的には、無機充填剤、または架橋性高分子粒子
を混練する方法、エポキシ基含有単量体を共重合する方法、水酸基を有する直鎖状重合体
を使用する方法、エンボス加工する方法等で実施することができる。また、本発明のアク
リル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）に着色加工したものを用いることもできる。
【０２３９】
　またこの時、本発明のアクリル樹脂積層フィルム中のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’
－ｂ）の厚みは、１０～５００μｍが好ましく、より好ましくは３０μｍ以上であり２０
０μｍ以下である。５００μｍ以下の場合、最終的に得られるアクリル樹脂積層フィルム
がインサート成形およびインモールド成形に適した剛性となるあり、アクリル樹脂フィル
ム状物（Ａ）をあらかじめフィルム状に成形する場合に安定してフィルムを製造すること
ができるため、好ましい。１０μｍ以上の場合、基材の保護性、得られる積層成形品に深
み感を付与することができるため、好ましい。
【０２４０】
　また、本発明のアクリル樹脂積層フィルム中のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の厚み
は１～３０μｍが好ましく、より好ましくは３μｍ以上であり２０μｍ以下である。３０
μｍ以下の場合、本発明のアクリル樹脂積層フィルムの表面硬度（耐擦傷性）、および耐
熱性を向上させるとともに、該積層フィルムにインサート成形、またはインモールド成形
を施した場合、成形白化を発生させずに成形品を得ることができるため、好ましい。また
、１μｍ以上の場合、本発明のアクリル樹脂積層フィルムの表面硬度（耐擦傷性）、およ
び耐熱性を向上させる効果を保ちつつ、均一な膜厚で該アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
を得ることができるため、好ましい。成形品に塗装によって十分な厚みの塗膜を作るため
には、十数回の重ね塗りが必要であり、コストがかかり、生産性が極端に悪くなるのに対
して、本発明の積層成形品であれば、アクリル樹脂積層フィルム自体が塗膜となるため、
容易に非常に厚い塗膜を形成することができ、工業的利用価値は高い。
【０２４１】
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ｂ）を基材として、本発明のアクリル樹脂フィルム
状物（Ａ）を表層に用いたアクリル樹脂積層フィルムのさらに表層側に、表面硬度（耐擦
傷性）、耐熱性の観点から、鉛筆硬度が２Ｈ以上のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ
）層を積層してもよい。また、耐候性、耐溶剤性の観点から、フッ素樹脂フィルム状物（
Ａ’’）を積層してもよい。
【０２４２】
　また、本発明のアクリル樹脂積層フィルムとして、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を
基材に用いて、フッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を表皮材とすることもできる。
【０２４３】
　フッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を構成するフッ素系樹脂の種類は特に限定されず、
公知のフッ素系樹脂を使用することができる。具体的には、フッ化ビニリデン重合体、フ
ッ化ビニリデンとフッ化ビニル、テトラフロロエチレン等のフッ素化合物、あるいはアク
リル酸アルキルエステル、メタクリル酸アルキルエステル等のアクリル系単量体との共重
合体、またはフッ化ビニリデン重合体を主成分とした樹脂組成物が挙げられる。
【０２４４】
　この時、フッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を設ける位置は特に限定はされないが、ア
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クリル樹脂積層フィルムの耐候性、および耐溶剤性の観点から、フッ素樹脂フィルム状物
（Ａ’’）はアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の上層（つまり、フッ素樹脂フィルム状物
（Ａ’’）を最表層）に設けることが好ましい。
【０２４５】
　本発明に使用されるフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）は、必要に応じて、一般の配合
剤、例えば、安定剤、滑剤、加工助剤、可塑剤、耐衝撃剤、発泡剤、充填剤、抗菌剤、防
カビ剤、離型剤、帯電防止剤、着色剤、艶消し剤、紫外線吸収剤、光安定化剤等を含むこ
とができる。
【０２４６】
　特に、基材、印刷等の色柄、着色剤等の保護の点では、耐候性を付与するために、紫外
線吸収剤が添加されることが好ましい。使用される紫外線吸収剤の分子量は３００以上が
好ましく、より好ましくは４００以上である。分子量が３００以上の紫外線吸収剤を使用
すると、射出成形金型内で真空成形または圧空成形を施す際の紫外線吸収剤の揮発による
金型汚れ等を防止することができる。また一般的に、分子量が高い紫外線吸収剤ほど、ア
クリル樹脂積層フィルム状態に加工した後の長期的なブリードアウトが起こりにくく、分
子量が低いものよりも紫外線吸収性能が長期間に渡り持続する。
【０２４７】
　さらに、紫外線吸収剤の分子量が３００以上であると、フッ素樹脂フィルム状物（Ａ’
’）をフィルム状に成形する場合、フィルム状物がＴダイから押し出され冷却ロールで冷
やされるまでの間に、紫外線吸収剤が揮発する量が少ない。従って、残留する紫外線吸収
剤の量が十分なので良好な性能を発現する。また、揮発した紫外線吸収剤がＴダイ上部に
あるＴダイを吊るすチェーンや排気用のフードの上で再結晶して経時的に成長し、これが
やがてフィルム上に落ちて、外観上の欠陥になるという問題も少なくなる。
【０２４８】
　紫外線吸収剤の種類は、特に限定されないが、分子量４００以上のベンゾトリアゾール
系または分子量４００以上のトリアジン系のものが特に好ましく使用できる。前者の具体
例としては、チバスペシャリティケミカルズ社製の商品名：チヌビン２３４、旭電化工業
社製の商品名：アデカスタブＬＡ－３１、後者の具体例としては、チバスペシャリティケ
ミカルズ社製の商品名：チヌビン１５７７等が挙げられる。
【０２４９】
　上記配合剤の添加方法としては、本発明のフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を形成す
るための押出機にフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）用原料とともに供給する方法と、予
めフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）用原料に配合剤を添加した混合物を各種混練機にて
混練混合する方法とがある。後者の方法に使用する混練機としては、通常の単軸押出機、
二軸押出機、バンバリミキサー、ロール混練機等が挙げられる。
【０２５０】
　さらに、必要に応じて公知の方法により本発明のフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）の
光沢を低減させることができる。具体的には、無機充填剤、または架橋性高分子粒子を混
練する方法、エポキシ基含有単量体を共重合する方法、水酸基を有する直鎖状重合体を使
用する方法、エンボス加工する方法等で実施することができる。また、本発明のフッ素樹
脂フィルム状物（Ａ’’）に着色加工したものを用いることもできる。
【０２５１】
　またこの時、本発明のアクリル樹脂積層フィルム中のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
の厚みは、１０～５００μｍが好ましく、より好ましくは３０μｍ以上であり２００μｍ
以下である。５００μｍ以下の場合、最終的に得られるアクリル樹脂積層フィルムがイン
サート成形およびインモールド成形に適した剛性となり、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ
）をあらかじめフィルム状に成形する場合に安定してフィルムを製造することができるた
め、好ましい。１０μｍ以上の場合、基材の保護性、得られる積層成形品に深み感を付与
することができるため、好ましい。
【０２５２】
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　また、本発明のアクリル樹脂積層フィルム中のフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）の厚
みは１～３０μｍが好ましく、より好ましくは３μｍ以上であり２０μｍ以下である。３
０μｍ以下の場合、本発明のアクリル樹脂積層フィルムを製造する際、大幅なコストアッ
プとならずに、また、得られるアクリル樹脂積層フィルムの表面硬度、および耐擦傷性を
低下させずに、耐候性、および耐溶剤性を付与することができるため、好ましい。また、
１μｍ以上の場合、本発明のアクリル樹脂積層フィルムの耐候性、および耐溶剤性を向上
させる効果を保ちつつ、均一な膜厚でフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を得ることがで
きるため、好ましい。成形品に塗装によって十分な厚みの塗膜を作るためには、十数回の
重ね塗りが必要であり、コストがかかり、生産性が極端に悪くなるのに対して、本発明の
積層成形品であれば、アクリル樹脂積層フィルム自体が塗膜となるため、容易に非常に厚
い塗膜を形成することができ、工業的利用価値は高い。
【０２５３】
　なお、フッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）の表面硬度は、アクリル樹脂フィルム状物（
Ａ）と比較すると同等かそれよりも低い。しかしながら摺動性が良好であるために、フッ
素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を表面に有するアクリル樹脂積層フィルムの耐擦傷性は比
較的良好である。
【０２５４】
　本発明のアクリル樹脂積層フィルムの形成方法としては、（１）あらかじめアクリル樹
脂フィルム状物（Ａ）、および他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂
フィルム状物（Ａ’’）を成形した後に積層する方法、（２）あらかじめ他のアクリル樹
脂フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を成形しておいたもの
に、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を溶融押出しながら同時に積層する方法、（３）あ
らかじめアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を成形しておいたものに、他のアクリル樹脂フ
ィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を溶融押出しながら同時に
積層する方法、（４）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）と、他のアクリル樹脂フィルム状
物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）とを溶融押出しながら同時に積層す
る方法、等が挙げられる。
【０２５５】
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）、およびフ
ッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）をあらかじめフィルム状に成形する場合の製造法として
は、溶融流延法や、Ｔダイ法、インフレーション法などの溶融押出法、カレンダー法等の
公知の成形方法が挙げられる。なお、フィルム化する場合、経済性の点からＴダイ法が好
ましい。
【０２５６】
　前述の、（１）あらかじめアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、および他のアクリル樹脂
フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を成形した後に積層する
方法としては、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）と他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’
）、またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を、ドライラミネート、ウェットラミネー
ト、ホットメルトラミネートなどでラミネートする方法等の積層方法があげられる。熱融
着可能であれば、加熱プレスラミネート法で積層することもできる。
【０２５７】
　なお、あらかじめ、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、他のアクリル樹脂フィルム状物
（Ａ’）、またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を成形する際、後述する金属ロール
、非金属ロール及び金属ベルトから選ばれる複数のロール又はベルトに挟持して製膜する
のが好ましい。
【０２５８】
　前述の、（２）あらかじめ他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フ
ィルム状物（Ａ’’）を成形しておいたものに、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を溶融
押出しながら同時に積層する方法としては、あらかじめ成形しておいた他のアクリル樹脂
フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）にアクリル樹脂フィルム
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状物（Ａ）をＴダイ等でフィルム状に溶融押出しながらラミネートする押出ラミネート等
が挙げられる。
【０２５９】
　なお、あらかじめ、他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）、またはフッ素樹脂フィル
ム状物（Ａ’’）を成形する際、後述する金属ロール、非金属ロール及び金属ベルトから
選ばれる複数のロール又はベルトに挟持して製膜するのが好ましい。
【０２６０】
　前述の、（３）あらかじめアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を成形しておいたものに、
他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）を溶融
押出しながら同時に積層する方法としては、あらかじめ成形しておいたアクリル樹脂フィ
ルム状物（Ａ）に、他のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状
物（Ａ’’）をＴダイ等でフィルム状に溶融押出しながらラミネートする押出ラミネート
等が挙げられる。
【０２６１】
　なお、あらかじめ、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を成形する際、後述する金属ロー
ル、非金属ロール及び金属ベルトから選ばれる複数のロール又はベルトに挟持して製膜す
るのが好ましい。
【０２６２】
　前述の、（４）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）と、他のアクリル樹脂フィルム状物（
Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）とを溶融押出しながら同時に積層する方
法としては、フィードブロック法などのダイ前で接着する方法、マルチマニホールド法な
どのダイ内で接着する方法や、マルチスロット法などのダイ外で接着する方法等の共押出
成形による積層方法があげられる。
【０２６３】
　このうち、特に限定されないが、アクリル樹脂積層フィルムの製造工程を少なくするこ
とができるという観点から、前述の、（４）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）と、他のア
クリル樹脂フィルム状物（Ａ’）またはフッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）とを溶融押出
しながら同時に積層する方法が好ましい。
【０２６４】
　なお、Ｔダイ法によりアクリル樹脂積層フィルムを積層する場合、金属ロール、非金属
ロール及び金属ベルトから選ばれる複数のロール又はベルトに狭持して製膜する方法を用
いれば、得られるアクリル樹脂積層フィルムの表面平滑性を向上させ、アクリル樹脂積層
フィルムに印刷処理した際の印刷抜けを抑制することができる。
【０２６５】
　なお、金属ロールとしては、金属製の鏡面タッチロール；特許第２８０８２５１号公報
またはＷＯ９７／２８９５０号公報に記載の金属スリーブ（金属製薄膜パイプ）と成型用
ロールからなるスリーブタッチ方式で使用されるロール等を例示することができる。また
、非金属ロールとしては、シリコンゴム性等のタッチロール等を例示することができる。
更に、金属ベルトとしては、金属製のエンドレスベルト等を例示することができる。なお
、これらの金属ロール、非金属ロール及び金属ベルトを複数組み合わせて使用することも
できる。
【０２６６】
　以上に述べた、金属ロール、非金属ロール及び金属ベルトから選ばれる複数のロール又
はベルトに狭持して製膜する方法では、溶融押出後のアクリル樹脂組成物を、実質的にバ
ンク（樹脂溜まり）が無い状態で狭持し、実質的に圧延されることなく面転写させて製膜
することが好ましい。バンク（樹脂溜まり）を形成することなく製膜した場合は、冷却過
程にあるアクリル樹脂組成物が圧延されることなく面転写されるため、この方法で製膜し
たアクリル樹脂積層フィルムの加熱収縮率を低減させることもできる。
【０２６７】
　＜光硬化性アクリル樹脂フィルムまたはシート＞
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　次に光硬化性アクリル樹脂フィルムまたはシートについて述べる。光硬化性アクリル樹
脂フィルム又はシートは、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂
積層フィルムと、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）および
光重合開始剤（ｚ－２）を含む光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層とを有するものである。
【０２６８】
　上記の光硬化性樹脂組成物（Ｚ）は、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性
樹脂（ｚ－１）および光重合開始剤（ｚ－２）を含み、前記（ｚ－１）以外の架橋性化合
物を実質的に含まないものであることが好ましい。本発明においては、この光硬化性樹脂
組成物（Ｚ）の層をアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルム上
に積層することにより、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートを得ることができる。
本発明における光硬化性樹脂組成物（Ｚ）においては、このようにポリマー側鎖にラジカ
ル重合性不飽和基を有する構造を導入したことにより、ポリマー側鎖間で架橋反応が進行
するため、著しく良好な耐磨耗性、耐擦傷性が得られ、また反応性ビニル基を有する低分
子量架橋性化合物を含有させる必要が無く、そのため表面粘着性が無く、保存安定性に優
れる光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートが得られるという利点を有する。
【０２６９】
　側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）としては、例えば、ガ
ラス転移温度が２５～１７５℃、好ましくは３０～１５０℃の、ポリマー中にラジカル重
合性不飽和基を有するものが挙げられる。具体的には、ポリマーとして以下の化合物（１
）～（７）を重合または共重合させたものに対し、後述する方法（イ）～（ニ）によりラ
ジカル重合性不飽和基を導入したものを用いることができる。なお、「（メタ）アクリレ
ート」は、アクリレートまたはメタクリレートを表し、「（メタ）アクリル酸」は、アク
リル酸またはメタクリル酸を表し、「（メタ）アクリルアミド」は、アクリルアミドまた
はメタクリルアミドを表し、「（メタ）アクリロイルオキシ」は、アクリロイルオキシま
たはメタクリロイルオキシを表す。
【０２７０】
　（１）　水酸基を有する単量体：Ｎ－メチロールアクリルアミド、２－ヒドロキシエチ
ル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキ
シブチル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシ－３－フェノキシプロピル（メタ）アク
リレート等
　（２）　カルボキシル基を有する単量体：（メタ）アクリル酸、アクリロイルオキシエ
チルモノサクシネート等
　（３）　エポキシ基を有する単量体：グリシジル（メタ）アクリレート、３，４－エポ
キシシクロヘキシルメチル（メタ）アクリレート等
　（４）　アジリジニル基を有する単量体：２－アジリジニルエチル（メタ）アクリレー
ト、２－アジリジニルプロピオン酸アリル等
　（５）　アミノ基を有する単量体：（メタ）アクリルアミド、ジアセトンアクリルアミ
ド、ジメチルアミノエチル（メタ）アクリレート、ジエチルアミノエチル（メタ）アクリ
レート等
　（６）　スルホン基を有する単量体：２－アクリルアミド－２－メチルプロパンスルホ
ン酸等
　（７）　イソシアネート基を有する単量体：２，４－トルエンジイソシアネートと２－
ヒドロキシエチルアクリレートの等モル付加物のような、ジイソシアネートと活性水素を
有するラジカル重合性単量体の付加物、２－イソシアネートエチル（メタ）アクリレート
等。
【０２７１】
　さらに、上記の化合物の重合体または共重合体のガラス転移温度を調節したり、光硬化
性フィルム又はシートの物性を調和させたりするために、上記の化合物と共重合可能な単
量体と共重合させることもできる。そのような共重合可能な単量体としては、例えば、メ
チル（メタ）アクリレート、トリシクロデカニル（メタ）アクリレート、イソボルニル（
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メタ）アクリレート等の（メタ）アクリレート類、Ｎ－フェニルマレイミド、シクロヘキ
シルマレイミド、Ｎ－ブチルマレイミド等のイミド誘導体、ブタジエン等のオレフィン系
単量体、スチレン、α－メチルスチレン等の芳香族ビニル化合物等を挙げることができる
。
【０２７２】
　上述の重合体または共重合体に、以下に述べる方法（イ）～（ニ）によりラジカル重合
性不飽和基を導入することができる。
【０２７３】
　（イ）　水酸基を有する単量体（１）の重合体または共重合体の場合には、（メタ）ア
クリル酸等のカルボキシル基を有する単量体（２）等を縮合反応させる。
【０２７４】
　（ロ）　カルボキシル基を有する単量体（２）、スルホン基を有する単量体（６）の重
合体または共重合体の場合には、前述の水酸基を有する単量体（１）等を縮合反応させる
。
【０２７５】
　（ハ）　エポキシ基を有する単量体（３）、イソシアネート基を有する単量体（７）、
またはアジリジニル基を有する単量体（４）の重合体または共重合体の場合には、前述の
水酸基を有する単量体（１）又はカルボキシル基を有する単量体（２）等を付加反応させ
る。
【０２７６】
　（ニ）　水酸基またはカルボキシル基を有する単量体の重合体または共重合体の場合に
は、エポキシ基を有する単量体（３）またはアジリジニル基を有する単量体（４）、ある
いはイソシアネート基を有する単量体（７）、またはジイソシアネート化合物と水酸基含
有アクリル酸エステル単量体との等モル付加物等を付加反応させる。
【０２７７】
　（ホ）　アミノ基を有する単量体（５）の重合体または共重合体の場合には、前述のカ
ルボキシル基を有する単量体（２）等を縮合反応させる。
【０２７８】
　（ヘ）　アミノ基を有する単量体（５）の重合体または共重合体の場合には、前述のエ
ポキシ基を有する単量体（３）またはアセトアセトキシ基を有する単量体等を付加反応さ
せる。
【０２７９】
　上記の反応は、微量のハイドロキノン等の重合禁止剤を加え、乾燥空気を送りながら行
うことが好ましい。
【０２８０】
　側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）の側鎖のラジカル重合
性不飽和基の量は、二重結合当量（側鎖ラジカル重合性不飽和基１個あたりの平均分子量
）が、仕込み値からの計算値で平均３０００ｇ／ｍｏｌ以下であることが、耐擦傷性、耐
磨耗性向上の観点から好ましい。より好ましい二重結合当量の範囲は、平均１２００ｇ／
ｍｏｌ以下であり、さらに好ましい範囲は、最も好ましい範囲は、平均８００ｇ／ｍｏｌ
以下である。
【０２８１】
　このように、架橋に関与するラジカル重合性不飽和基を熱可塑性樹脂中に複数導入する
ことにより、低分子量の架橋性化合物を使用する必要がなく、後述する長期間の保管や加
熱成形時においても、表面粘着性を有することなく、効率的に硬化物性を向上することが
可能となる。
【０２８２】
　側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）の数平均分子量は、５
，０００～２，５００，０００の範囲が好ましく、１０，０００～１，０００，０００の
範囲がさらに好ましい。側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）
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を含む光硬化性樹脂組成物（Ｚ）を用いて形成した光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシ
ートをインサート又はインモールド成形する際に、金型離型性が良好になる点や、光硬化
後のインサート又はインモールド成形品の表面硬度が向上する点から、数平均分子量は５
，０００以上であることが好ましい。一方、合成の容易さや外観の観点、また、アクリル
樹脂フィルム状物（Ａ）との密着性発現の観点から、数平均分子量は２，５００，０００
以下であることが好ましい。
【０２８３】
　また、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）はガラス転移温
度が２５～１７５℃に調節されていることが好ましく、３０～１５０℃に調節されている
ことがさらに好ましい。インサート又はインモールド成形時の光硬化性アクリル樹脂フィ
ルム又はシートの金型剥離性が良好になる点や、光硬化後のインサート又はインモールド
成形品の表面硬度が向上する点から、ガラス転移温度は２５℃以上であることが好ましい
。一方、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートの取り扱い性の観点からガラス転移温
度は１７５℃以下であることが好ましい。
【０２８４】
　また、得られる側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）のガラ
ス転移温度を考慮すると、ホモポリマーとして高いガラス転移温度を有するものとなるビ
ニル重合性単量体を使用することが好ましい。さらに、側鎖にラジカル重合性不飽和基を
有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）の耐候性向上の観点からは、ビニル重合性単量体として（
メタ）アクリレート類を主成分として用いてアクリル系樹脂とすることが好ましい。また
、後述するように、本発明の光硬化性樹脂組成物（Ｚ）中に無機微粒子（ａ－３）を添加
する場合、無機微粒子（ａ－３）の表面の官能基（ヒドロキシル基，カルボキシル基，シ
ラノール基等）と反応しうる基、例えば、ヒドロキシル基、カルボキシル基、ハロゲン化
シリル基およびアルコキシシリル基からなる群より選ばれた少なくとも１種の官能基を分
子内に有するビニル重合性単量体は、得られる光硬化性樹脂組成物の剛性、靱性、耐熱性
等の物性をより向上させるように働くので、かかる官能基がラジカル重合可能なビニル重
合性単量体成分の一部として含有されていてもよい。
【０２８５】
　このような反応性の基を分子内に含有するビニル重合性単量体としては、２－ヒドロキ
シエチル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、（メタ
）アクリル酸、ビニルトリクロロシラン、ビニルトリメトキシシラン、γ－（メタ）アク
リロイルオキシプロピルトリメトキシシラン等が挙げられる。
【０２８６】
　本発明で用いる光重合開始剤（ｚ－２）としては、光照射によってラジカルを発生させ
る光ラジカル重合開始剤が挙げられる。
【０２８７】
　光ラジカル重合開始剤としては、公知の化合物を用いることができ、特に限定はされな
いが、硬化時の黄変性や耐候時の劣化を考慮すると、アセトフェノン系、ベンゾフェノン
系、アシルホスフィンオキサイド系のような分子内にアミノ基を含まない開始剤が良い。
例えば、１－（４－ドデシルフェニル）－２－ヒドロキシ－２－メチルプロパン－１－オ
ン、１－ヒドロキシシクロヘキシルフェニルケトン、２－ヒドロキシ－２－メチル－１－
フェニルプロパン－１－オン、１－（４－イソプロピルフェニル）－２－ヒドロキシ－２
－メチルプロパン－１－オン、２，４，６－トリメチルベンゾイルジフェニルホスフィン
オキサイド、ビス（２，６－ジメトキシベンゾイル）－２，４，４－トリメチルペンチル
ホスフィンオキサイドが好ましい。これらのうちには成形方法によっては一時的にその化
合物の沸点以上の温度になることがあるので、その成形方法に応じて適切に選択すればよ
い。成形品の表面硬度を上げるため、ｎ－メチルジエタノールアミンなどの酸素による重
合硬化阻害を抑制する添加剤を添加しても良い。また、これらの光重合開始剤の外に、成
形時の熱を利用しての硬化も考慮して、各種過酸化物を添加しても良い。光硬化性アクリ
ル樹脂フィルム又はシートに過酸化物を含有させる場合には、１５０℃、３０秒程度で硬
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化させる必要があるので、臨界温度の低い過酸化物、例えば、ラウロイルパーオキサイド
、ｔ－ブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、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等が好ましく用いられる。
【０２８８】
　光ラジカル重合開始剤の添加量は、硬化後の残存量が耐候性に影響するため、側鎖にラ
ジカル重合性不飽和基を有する化合物に対して５重量％以下が望ましく、特に硬化時の黄
変に関連するアミノ系の光ラジカル重合開始剤は１重量％以下が望ましい。
【０２８９】
　本発明の光硬化性樹脂組成物（Ｚ）には、さらに耐擦傷性や耐磨耗性を向上させる目的
で、無機微粒子（ａ－３）を添加することができる。本発明に用いられる無機微粒子（ａ
－３）においては、得られる光硬化性樹脂組成物が透明となれば、その種類や粒子径、形
態は特に制限されない。無機微粒子の例としては、コロイダルシリカ、アルミナ、酸化チ
タン、等が挙げられる。これらを単独で用いてもよいし、２種類以上組み合わせて用いて
もよい。なかでも、入手の容易さや価格面、得られる光硬化性樹脂組成物層の透明性や耐
磨耗性発現の観点から、特にコロイダルシリカが好ましい。
【０２９０】
　コロイダルシリカは、通常の水性分散液の形態や、有機溶媒に分散させた形態で用いる
ことができるが、（ｚ－１）成分である側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性
樹脂とともに均一かつ安定に分散させるためには、有機溶媒に分散させたコロイダルシリ
カを用いることが好ましい。
【０２９１】
　そのような有機溶媒としては、メタノール、イソプロピルアルコール、ｎ－ブタノール
、エチレングリコール、キシレン／ブタノール、エチルセロソルブ、ブチルセロソルブ、
ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミド、メチルエチルケトン、メチルイソブチル
ケトン、トルエン等を例示することができる。なかでも、熱可塑性樹脂とともに均一に分
散させるためには、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）を溶
解可能な有機溶媒を選択することが好ましい。また、後述するように、本発明の光硬化性
アクリル樹脂フィルム又はシートを製造する際にこれらの有機溶媒は加熱乾燥させて揮発
させるため、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の主たる構成成分である樹脂成分のガラス
転移温度より８０℃以上高くない、好ましくは３０℃以上高くない沸点を有する有機溶媒
が、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート内に残存しにくく好ましい。
【０２９２】
　有機溶媒に分散させた形態のコロイダルシリカとしては、分散媒に分散されている市販
品、例えば、メタノールシリカゾルＭＡ－ＳＴ、イソプロピルアルコールシリカゾルＩＰ
Ａ－ＳＴ、ｎ－ブタノールシリカゾルＮＢＡ－ＳＴ、エチレングリコールシリカゾルＥＧ
－ＳＴ、キシレン／ブタノールシリカゾルＸＢＡ－ＳＴ、エチルセロソルブシリカゾルＥ
ＴＣ－ＳＴ、ブチルセロソルブシリカゾルＢＴＣ－ＳＴ、ジメチルホルムアミドシリカゾ
ルＤＢＦ－ＳＴ、ジメチルアセトアミドシリカゾルＤＭＡＣ－ＳＴ、メチルエチルケトン
シリカゾルＭＥＫ－ＳＴ、メチルイソブチルケトンシリカゾルＭＩＢＫ－ＳＴ（以上商品
名、日産化学社製）等を用いることができる。
【０２９３】
　無機微粒子（ａ－３）の粒子径は、得られる光硬化性樹脂組成物層の透明性の観点から
、通常は２００ｎｍ以下である。より好ましくは１００ｎｍ以下であり、さらに好ましく
は５０ｎｍ以下である。
【０２９４】
　無機微粒子（ａ－３）の添加量は、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹
脂（ｚ－１）の固形分１００重量部に対して、無機微粒子固形分で５～４００重量部の範
囲が好ましく、１０～２００重量部の範囲が特に好ましい。無機微粒子の添加量が５重量
部未満の場合には、耐磨耗性向上効果が認められないことがあり、また添加量が４００重
量部を超える場合には、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）の保存安定性が低下するばかりか、得
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られる光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートの成形性が低下することがある。
【０２９５】
　また、本発明で用いられる無機微粒子（ａ－３）としては、下記構造式（ａ３－１）で
表されるシラン化合物によって、予め表面が処理されたものを用いてもよい。表面処理さ
れた無機微粒子の使用は、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）の保存安定性がさらに良好となり、
また得られる光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートの表面硬度および耐候性も良好と
なるので好ましい。
【０２９６】
　　　ＳｉＲ1

aＲ
2
b（ＯＲ3）c　　　　　　　　　　　　　　　　　（ａ３－１）

（上式中、Ｒ1およびＲ2は、それぞれ、エーテル結合、エステル結合、エポキシ結合また
は炭素－炭素二重結合を有していてもよい炭素数１～１０の炭化水素残基を表し、Ｒ3は
水素原子またはエーテル結合、エステル結合、エポキシ結合もしくは炭素－炭素二重結合
を有していてもよい炭素数１～１０の炭化水素残基を表し、ａおよびｂは、それぞれ、０
～３の整数であり、ｃは４－ａ－ｂを満足する１～４の整数である）。
【０２９７】
　前記構造式（ａ３－１）で表されるシラン化合物のなかでも、下記構造式（ａ３－２）
～（ａ３－７）で表されるシラン化合物を好ましいものとして挙げることができる。
【０２９８】
　　　ＳｉＲ4

aＲ
5
b（ＯＲ6）c　　　　　　　　　　　　　　　　　（ａ３－２）

　　　ＳｉＲ4
n（ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＯ（Ｒ7）Ｃ＝ＣＨ2）4-n　　　（ａ３－３）

　　　ＣＨ2＝Ｃ（Ｒ7）ＣＯＯ（ＣＨ2）pＳｉＲ8
n（ＯＲ6）3-n　　（ａ３－４）

　　　ＣＨ2＝ＣＨＳｉＲ8
n（ＯＲ6）3-n　　　　　　　　　　　　　（ａ３－５）

　　　ＨＳ（ＣＨ2）pＳｉＲ8
n（ＯＲ6）3-n 　　　　　　　　　　 （ａ３－６）

【０２９９】
【化１】

【０３００】
（上式中、Ｒ4およびＲ5は、それぞれ、エーテル結合、エステル結合またはエポキシ結合
を有していてもよい炭素数１～１０の炭化水素残基を表し、Ｒ6は水素原子または炭素数
１～１０の炭化水素残基を表し、Ｒ7は水素原子またはメチル基を表し、Ｒ8は炭素数１～
３のアルキル基またはフェニル基を表し、ａおよびｂは、それぞれ、０～３の整数であり
、ｃは４－ａ－ｂを満足する１～４の整数であり、ｎは０～２の整数であり、ｐは１～６
の整数である）。
【０３０１】
　前記構造式（ａ３－２）で表されるシラン化合物としては、例えば、テトラメトキシシ
ラン、テトラエトキシシラン、テトラプロポキシシラン、テトラブトキシシラン、メチル
トリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、エチルトリメトキシシラン、エチルト
リエトキシシラン、フェニルトリメトキシシラン、フェニルトリエトキシシラン、ジメチ
ルジメトキシシラン、ジフェニルジメトキシシラン、メチルエチルジエトキシシラン、メ
チルフェニルジメトキシシラン、トリメチルエトキシシラン、メトキシエチルトリエトキ
シシラン、アセトキシエチルトリエトキシシラン、ジエトキシエチルジメトキシシラン、
テトラアセトキシシラン、メチルトリアセトキシシラン、テトラキス（２－メトキシエト
キシ）シラン、γ－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、γ－グリシドキシプロピ
ルメチルジエトキシシラン、β－（３，４－エポキシシクロヘキシル）エチルトリメトキ
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シシラン等が挙げられる。
【０３０２】
　前記構造式（ａ３－３）で表されるシラン化合物としては、例えば、テトラキス（アク
リロイルオキシエトキシ）シラン、テトラキス（メタクリロイルオキシエトキシ）シラン
、メチルトリス（アクリロイルオキシエトキシ）シラン、メチルトリス（メタクリロイル
オキシエトキシ）シラン等が挙げられる。
【０３０３】
　前記構造式（ａ３－４）で表されるシラン化合物としては、例えば、β－アクリロイル
オキシエチルジメトキシメチルシラン、γ－アクリロイルオキシプロピルメトキシジメチ
ルシラン、γ－アクリロイルオキシプロピルトリメトキシシラン、β－メタクリロイルオ
キシエチルジメトキシメチルシラン、γ－メタクリロイルオキシプロピルトリメトキシシ
ラン等が挙げられる。
【０３０４】
　前記構造式（ａ３－５）で表されるシラン化合物としては、例えば、ビニルメチルジメ
トキシシラン、ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン等が挙げられる。
【０３０５】
　前記構造式（ａ３－６）で表されるシラン化合物としては、例えば、γ－メルカプトプ
ロピルジメトキシメチルシラン、γ－メルカプトプロピルトリメトキシシラン等が挙げら
れる。
【０３０６】
　前記構造式（ａ３－７）で表されるシラン化合物としては、例えばｐ－ビニルフェニル
メチルジメトキシシラン、ｐ－ビニルフェニルトリメトキシシラン等が挙げられる。
【０３０７】
　かかるシラン化合物は、無機微粒子（ａ－３）の固形分１モル部に対して、０～３モル
部の割合で使用することが好ましい。シラン化合物の使用量が３モル部を超える場合には
、得られる光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートの耐磨耗性が低下することがある。
ここでモル部とは、無機微粒子又はシラン化合物の質量部を分子式量で割った値のことで
ある。例えば無機微粒子であるコロイダルシリカ（ＳｉＯ2）の固形分１００質量部は１
００÷６０＝１．６６６モル部に相当する。
【０３０８】
　シラン化合物で表面処理された無機微粒子は、市販品を利用したり、または公知の方法
により無機微粒子を表面処理したりすることにより得ることができる。公知の表面処理方
法としては、例えば、少量の水の存在下で、シラン化合物と無機微粒子を加熱攪拌するこ
とにより、処理することができる。
【０３０９】
　無機微粒子（ａ－３）を、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－
１）に添加する方法としては、予め側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂
（ｚ－１）を合成後、無機微粒子を混合しても良いし、また側鎖にラジカル重合性不飽和
基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）を構成するビニル重合性単量体と無機微粒子を混合し
た条件下で重合する方法等の任意の方法を選択することができる。
【０３１０】
　本発明で用いられる光硬化性樹脂組成物（Ｚ）においては、必須成分の側鎖にラジカル
重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）および光重合開始剤（ｚ－２）、さらに
、必要に応じて使用することができる前述した無機微粒子（ａ－３）以外に、必要に応じ
て、増感剤、変性用樹脂、染料、顔料およびレベリング剤やハジキ防止剤、紫外線吸収剤
、光安定剤、酸化安定剤等の添加剤を配合することができる。
【０３１１】
　上記の増感剤は、光硬化反応を促進するものであって、その例としてはベンゾフェノン
、ベンゾインイソプロピルエーテル、チオキサントン等が挙げられる。
【０３１２】
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　ただし、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）は、前記側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱
可塑性樹脂（ｚ－１）以外の架橋性化合物を実質的に含有すべきではない。特に、４０℃
において液体状の架橋性モノマー、オリゴマーや、分子量２０００以下の低分子量の架橋
性モノマー、オリゴマーは実質的に含有するべきではない。特に、４０℃において液体状
の架橋性モノマー、オリゴマーや、分子量２０００以下の低分子量の架橋性モノマー、オ
リゴマーを含有すると、長期間の保管や加熱成形時において表面粘着性を有するようにな
り、印刷工程において不具合を生じたり、インサート成形又はインモールド成形時におい
て金型を汚染したりする等の問題を生じることがある。より好ましくは、５０℃において
液体状の架橋性モノマー、オリゴマーを実質的に含有するべきではなく、さらに好ましく
は６０℃において液体状の架橋性モノマー、オリゴマーを実質的に含有するべきではない
。
【０３１３】
　本発明においては、上記の如き光硬化性樹脂組成物（Ｚ）を用いているため、光硬化性
樹脂組成物をアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルム上に積層
して光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートを形成した場合にも、光硬化性アクリル樹
脂フィルム又はシートの表面は粘着性がなく、また表面の粘着性が時間と共に変化する等
の現象も起こらず、ロール状態での保存安定性が良好となる。
【０３１４】
　本発明の光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートは、上述した構成を有することより
、光硬化前の優れた成形性や保存安定性と、光硬化後の優れた表面性状（硬度，耐候性，
等）を高次元で両立している光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートである。後述する
ように、通常、本発明の光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートは、有機溶剤等の溶剤
に光硬化性樹脂組成物（Ｚ）を混合、溶解させた溶液を、各種コート法によりアクリル樹
脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルム上にコーティングした後に溶剤除
去の為の加熱乾燥を行って製造する。この際、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート
内に溶剤が多量に残存していると、光照射前の光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層表面が粘着性
を有するようになり、印刷工程における歩留まりの低下や、ロール状態での保存安定性の
低下、あるいはインサート成形又はインモールド成形時の金型汚染性の低下等の問題を生
じる。また、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートをインサート成形又はインモール
ド成形することによって得られたインサート成形品又はインモールド成形品を光硬化させ
ても、耐擦傷性、耐薬品性、耐候性等の表面物性が劣ることがある。このような不具合を
解決するには、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート中の溶剤量を出来るだけ少なく
することが好ましい。
【０３１５】
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルムと光硬化性樹脂組成
物（Ｚ）層からなる本発明の光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートの製造方法として
は、例えば、必須成分の側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）
と光重合開始剤（ｚ－２）、必要に応じて無機微粒子（ａ－３）を含む光硬化性樹脂組成
物（Ｚ）を有機溶媒等の溶剤に十分に攪拌溶解させ、グラビア印刷法、スクリーン印刷法
、オフセット印刷法等の公知の印刷方法や、フローコート法、スプレーコート法、バーコ
ート法、グラビアコート法、ロールコート法、ブレードコート法、ロッドコート法、ロー
ルドクターコート法、エアナイフコート法、コンマロールコート法、リバースロールコー
ト法、トランスファーロールコート法、キスロールコート法、カーテンコート法、ディッ
ピングコート法等の公知のコート方法によりアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）上にコーテ
ィングし、溶剤除去のための加熱乾燥を行い積層フィルム又はシートとする方法がある。
ガラス転移温度より８０℃以上高くない、好ましくは３０℃以上高くない沸点を有する有
機溶媒が、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート内に残存しにくく好ましい。
【０３１６】
　光硬化性樹脂組成物（Ｚ）を攪拌溶解させる溶剤としては、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）
の各成分を溶解または均一に分散させ、且つアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアク
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リル樹脂積層フィルムの物性（機械的強度、透明性、等）に実用上甚大な悪影響を及ぼさ
ず、さらにアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルムの主たる構
成成分である樹脂成分のガラス転移温度より８０℃以上高くない、好ましくは３０℃以上
高くない沸点を有している揮発性の溶剤が好ましい。そのような溶剤としては、メタノー
ル、エタノール、イソプロピルアルコール、ｎ－ブタノール、エチレングリコール等のア
ルコール系溶剤；キシレン、トルエン、ベンゼン等の芳香族系溶剤；ヘキサン、ペンタン
等の脂肪族炭化水素系溶剤；クロロホルム、四塩化炭素等のハロゲン化炭化水素系溶剤；
フェノール、クレゾール等のフェノール系溶剤；メチルエチルケトン、メチルイソブチル
ケトン、アセトン等のケトン系溶剤；ジエチルエーテル、メトキシトルエン、１，２－ジ
メトキシエタン、１，２－ジブトキシエタン、１，１－ジメトキシメタン、１，１－ジメ
トキシエタン，１，４－ジオキサン、ＴＨＦ等のエーテル系溶剤；ギ酸、酢酸、プロピオ
ン酸等の脂肪酸系溶剤；無水酢酸等の酸無水物系溶剤；酢酸エチル、酢酸ブチル、ギ酸ブ
チル等のエステル系溶剤；エチルアミン、トルイジン、ジメチルホルムアミド、ジメチル
アセトアミド等の窒素含有溶剤；チオフェン、ジメチルスホキシド等の硫黄含有溶剤；ジ
アセトンアルコール、２－メトキシエタノール（メチルセロソルブ）、２－エトキシエタ
ノール（エチルセロソルブ）、２－ブトキシエタノール（ブチルセロソルブ）、ジエチレ
ングリコール、２－アミノエタノール、アセトシアノヒドリン、ジエタノールアミン、モ
ルホリン等の２種以上の官能基を有する溶剤；あるいは水等、各種公知の溶剤を使用する
ことができる。
【０３１７】
　ここで前述した光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート内の残存溶剤に起因する不具
合を解消し、且つ低コストで生産効率を向上させる目的でより短時間で光硬化性アクリル
樹脂フィルム又はシートを製造するためには、溶剤除去のための加熱乾燥条件を強化し乾
燥を十分に行う必要がある。しかし、この時に光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート
を、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルムの熱変形温度以上
の温度で、連続して２０秒間以上加熱乾燥させると、光硬化性アクリル樹脂フィルム又は
シートが僅かな張力でも引き伸ばされてしまい、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層やアクリル
樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルムの厚みが薄くなるばかりか、光
硬化後の光硬化性樹脂組成物（Ｚ）の耐擦傷性、表面硬度の低下等を招くことがある。
【０３１８】
　光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートの加熱乾燥条件は、アクリル樹脂フィルム状
物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルムの熱変形温度を超えない範囲の温度で加熱乾燥
させるか、またはアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはアクリル樹脂積層フィルムの熱
変形温度より高い温度で乾燥させる場合には、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）またはア
クリル樹脂積層フィルムの熱変形温度＋１５℃以下、好ましくは＋１０℃以下とし、且つ
その温度での加熱乾燥時間を２０秒以下、好ましくは１０秒以下、さらに好ましくは５秒
以下とするとよい。
【０３１９】
　乾燥機としては、溶剤として可燃性有機溶剤を使用する場合には、安全性の点から蒸気
による空気加熱式の熱源を備えたものを用い、乾燥機内の熱風を向流接触せしめる方式及
びノズルより光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートに吹き付ける方式等が用いること
ができる。乾燥機の形状は、アーチ式、フラット式等、目的に合わせて公知のものを選択
して用いることができる。
【０３２０】
　＜加飾層（Ｂ）を有する、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィル
ム、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート＞
　本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬
化性アクリル樹脂フィルム又はシートには、各種基材に意匠性を付与するために加飾層（
Ｂ）を設けることができる。例えば、必要に応じて適当な印刷法により印刷したものを用
いることができる。この場合、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィ
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ルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つに片
側印刷処理を施して、片面に加飾層（Ｂ）を有するフィルムとして用いることが好ましい
。また、成形時には加飾層（Ｂ）を基材樹脂との接着面に配することが加飾面の保護や高
級感の付与の点から好ましい。加飾層（Ｂ）は公知の方法で形成することができるが、印
刷法で印刷層、蒸着法で蒸着層として形成することが好ましい。
【０３２１】
　加飾層（Ｂ）としての印刷層は、インサート又はインモールド成形品表面で模様や文字
等となる。印刷柄は、任意であるが、例えば、木目、石目、布目、砂目、幾何学模様、文
字、全面ベタ等からなる絵柄が挙げられる。印刷層のバインダ材料としては、塩化ビニル
／酢酸ビニル系共重合体等のポリビニル系樹脂、ポリアミド系樹脂、ポリエステル系樹脂
、ポリアクリル系樹脂、ポリウレタン系樹脂、ポリビニルアセタール系樹脂、ポリエステ
ルウレタン系樹脂、セルロースエステル系樹脂、アルキッド樹脂、塩素化ポリオレフィン
系樹脂等の樹脂が挙げられる。ポリアクリル系樹脂としては、例えば多層構造重合体（Ｉ
）又は樹脂組成物（ＩＩＩ）又は樹脂組成物（ＩＶ）をバインダ材料として用いる事が出
来る。印刷層には、さらに適切な色の顔料または染料を着色剤として含有する着色インキ
を用いるとよい。
【０３２２】
　印刷層に用いられるインキの顔料としては、例えば、次のものが使用できる。通常、顔
料として、黄色顔料としてはポリアゾ等のアゾ系顔料、イソインドリノン等の有機顔料や
黄鉛等の無機顔料、赤色顔料としてはポリアゾ等のアゾ系顔料、キナクリドン等の有機顔
料や弁柄等の無機顔料、青色顔料としてはフタロシアニンブルー等の有機顔料やコバルト
ブルー等の無機顔料、黒色顔料としてはアニリンブラック等の有機顔料、白色顔料として
は二酸化チタン等の無機顔料が使用できる。
【０３２３】
　印刷層に用いられるインキの染料としては、本発明の効果を損なわない範囲で、各種公
知の染料を使用することができる。
【０３２４】
　また、印刷層の形成方法としては、オフセット印刷法、グラビア輪転印刷法、スクリー
ン印刷法等の公知の印刷法やロールコート法、スプレーコート法等の公知のコート法、フ
レキソグラフ印刷法を用いるのが良い。印刷層の厚みは、必要に応じて適宜決めればよい
が、通常、０．５～３０μｍ程度とする。なお、本発明の光硬化性アクリル樹脂フィルム
又はシートでは、低分子量の架橋性化合物を使用するのではなくポリマー同士を架橋させ
る構成の光硬化性樹脂組成物を用いるので、表面に粘着性が無く、印刷時のトラブルが少
なく、歩留まりが良好である。
【０３２５】
　また、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性
アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つに、加飾層（Ｂ）として蒸
着層を設けてもよいし、印刷層と蒸着層の両方を設けてもよい。蒸着層は、アルミニウム
、ニッケル、金、白金、クロム、鉄、銅、インジウム、スズ、銀、チタニウム、鉛、亜鉛
等の群から選ばれる少なくとも一つの金属、またはこれらの合金若しくは化合物で形成さ
れる。蒸着層の形成方法としては、真空蒸着法やスパッタリング法、イオンプレーティン
グ法、メッキ法等の方法が挙げられる。これら加飾のための印刷層や蒸着層は、所望のイ
ンサート又はインモールド成形品の表面外観が得られるよう、インサート又はインモール
ド成形時の伸張度合いに応じて、適宜その厚みを選択すればよい。
【０３２６】
　少なくとも片面の６０°表面光沢度が１００％以下であるアクリル樹脂フィルム状物（
Ａ）に印刷を施す場合は、特に、印刷抜け低減の観点から、フィルムの６０゜表面光沢度
が高い方の面に印刷処理を施すことが好ましい。
【０３２７】
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリ
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ル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つに印刷を施した面における印刷抜
けの個数は、意匠性、加飾性の観点から、１０個／ｍ2以下が好ましい。印刷抜けの個数
を１０個／ｍ2以下とすることにより、このフィルムの積層成形品の外観がより良好とな
る。印刷を施した面における印刷抜けの個数は、５個／ｍ2以下がより好ましく、１個／
ｍ2以下が特に好ましい。
【０３２８】
　また、基材となるプラスチックの色調を活かし、透明な塗装の代替として用いる場合に
は、透明なまま使用することができる。特に、このような基材の色調を活かす用途には、
アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル
樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つは、塩化ビニルやポリエステル樹脂
フィルムに比べ、透明性、深み感や高級感の点で優れている。
【０３２９】
　本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬
化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つに、着色加工したもの
を用いることができる。
【０３３０】
　本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬
化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つには、必要に応じて接
着層（Ｄ）を設けることができる。
【０３３１】
　接着層（Ｄ）には、加飾層（Ｂ）と後述する熱可塑性樹脂層（Ｃ）との密着性、あるい
は加飾層（Ｂ）と後述する基材（Ｅ）との密着性を高める性質のものであれば、任意の合
成樹脂状材料を選択して用いることができる。例えば、熱可塑性樹脂層（Ｃ）がポリアク
リル系樹脂の場合は、ポリアクリル系樹脂を用いるとよい。また、熱可塑性樹脂層（Ｃ）
がＡＢＳ系樹脂（アクリロニトリル－ブタジエン－スチレン樹脂）、ＡＳ樹脂（アクリロ
ニトリル－スチレン樹脂）、塩化ビニル樹脂、ポリフェニレンオキシド・ポリスチレン系
樹脂、ポリカーボネート系樹脂、スチレン共重合体系樹脂、ポリスチレン系ブレンド樹脂
の場合は、これらの樹脂と親和性のあるポリアクリル系樹脂、ポリスチレン系樹脂、ポリ
アミド系樹脂、ＡＢＳ系樹脂、塩化ビニル樹脂等を使用すればよい。さらに、熱可塑性樹
脂層（Ｃ）がポリプロピレン系樹脂等のポリオレフィン系樹脂である場合には、塩素化ポ
リオレフィン樹脂、塩素化エチレン－酢酸ビニル共重合体樹脂、環化ゴム、クマロンイン
デン樹脂、ブロックイソシアネートを用いた熱硬化型ウレタン樹脂等が使用可能である。
なお、接着層の粘着性低減や耐熱性向上の目的に、疎水性シリカやエポキシ樹脂、石油樹
脂等をさらに含有させることもできる。
【０３３２】
　また、本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び
、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つの上に、さらに
カバーフィルムを設けることもできる。このカバーフィルムは、アクリル樹脂フィルム状
物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート
からなる群より選ばれる１つの表面の防塵に有効であり、また活性エネルギー線照射前の
光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層表面の傷つき防止にも有効である。
【０３３３】
　上記カバーフィルムを光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートに用いる場合は、イン
サート成形する前まで光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層に密着し、インサート成形する際は直
ちに剥離するので、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層に対して適度な密着性と良好な離型性を
有していることが必要である。このような条件を満たしたフィルムで有れば、任意のフィ
ルムを選択して用いることができる。そのようなフィルムとしては、例えば、ポリエチレ
ン系フィルム、ポリプロピレン系フィルム、ポリエステル系フィルム等が挙げられる。
【０３３４】
　＜積層フィルムまたはシート、積層成型品＞
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　本発明では、本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム
、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つを、基材
（Ｅ）に積層した積層成形品とすることができる。あるいは、本発明の、アクリル樹脂フ
ィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又
はシートからなる群より選ばれる１つと、熱可塑性樹脂層（Ｃ）とを有する積層フィルム
またはシートを、基材（Ｅ）に積層した積層成形品とすることもできる。例えば、真空成
形または圧空成形等の予備成形を施し、予備成形品を別の金型内に挿入した後、基材であ
る樹脂を射出成形しアクリル積層成形品を得るインサート成形法の場合は、積層フィルム
またはシートを用いることが好ましい。
【０３３５】
　本発明の積層フィルムまたはシートは、本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、
アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群
より選ばれる１つと、熱可塑性樹脂層（Ｃ）とを有する。建材用積層フィルムまたはシー
トとすることが好ましい。衝撃や変形等の外力に対して取り扱い上十分な強度を発現させ
る。例えば、インサート成形などでフィルムを真空成形した後に金型から取り外したり、
その真空成形品を射出成形用金型に装着したりするときにこうむる衝撃や変形に対しても
、割れ等が生じ難く、取り扱い性が良好となる。或いは基材（Ｅ）との密着性を高める等
の目的で熱可塑性樹脂層（Ｃ）を用いることもできる。さらに熱可塑性樹脂層（Ｃ）を用
いることにより、例えば射出成形品の表面欠陥が、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、ア
クリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群よ
り選ばれる１つに伝搬されるのを最少にする、或いは基材（Ｅ）を射出成形する際に、加
飾層（Ｂ）が消失しにくくなるといった利点を与える。
【０３３６】
　なお、熱可塑性樹脂層（Ｃ）は、基材（Ｅ）との密着性を高める目的から、基材（Ｅ）
と相溶性の材料からなるのが良い。現実的には、熱可塑性樹脂層（Ｃ）は、基材（Ｅ）と
同じポリマー材料からなるのが好ましく、公知の熱可塑性樹脂フィルムまたはシート用い
ることができる。例えば、アクリル樹脂、ＡＢＳ樹脂（アクリロニトリル－ブタジエン－
スチレン樹脂）、ＡＳ樹脂（アクリロニトリル－スチレン樹脂）、塩化ビニル樹脂、ポリ
エチレン、ポリプロピレン、ポリブテン、ポリメチルペンテン等のポリオレフィン系樹脂
、エチレン－酢酸ビニル共重合体またはその鹸化物、エチレン－（メタ）アクリル酸エス
テル共重合体等のポリオレフィン系共重合体、ポリエチレンテレフタレート、ポリブチレ
ンテレフタレート、ポリエチレンナフタレート、ポリアリレート、ポリカーボネート等の
ポリエステル系樹脂、６－ナイロン、６，６－ナイロン、６，１０－ナイロン、１２－ナ
イロン等のポリアミド系樹脂、ポリスチレン樹脂、セルロースアセテート、ニトロセルロ
ース等の繊維素誘導体、ポリフッ化ビニル、ポリフッ化ビニリデン、ポリテトラフロロエ
チレン、エチレン－テトラフロロエチレン共重合体等のフッ素系樹脂等、またはこれらか
ら選ばれる２種、または３種以上の共重合体や混合物、複合体、積層体等が挙げられる。
熱可塑性樹脂層（Ｃ）としては、中でも、熱可塑性樹脂層（Ｃ）への加飾層（Ｂ）の形成
性、積層フィルムまたはシートの二次成形性の観点から、アクリル樹脂、ＡＢＳ樹脂、塩
化ビニル樹脂、ポリオレフィン、ポリカーボネートが好ましい。
【０３３７】
　但し建材用途に用いる場合、塩素やフッ素等のハロゲン元素を含有しない樹脂、すなわ
ち非ハロゲン系樹脂を使用することが好ましい。中でも、市場での価格や流通量・調達の
容易性をはじめ、適度な柔軟性と強度のバランスや、折り曲げや切断・切削等の加工適性
、耐磨耗性や耐溶剤性等の表面物性、耐候性等の各種の側面から見て、ポリオレフィン系
樹脂、アクリル系樹脂、及びポリエステル系樹脂から選ばれる熱可塑性樹脂を使用するこ
とが好ましい。
【０３３８】
　熱可塑性樹脂層（Ｃ）には、必要に応じて、一般の配合剤、例えば、安定剤、酸化防止
剤、滑剤、加工助剤、可塑剤、耐衝撃剤、発泡剤、充填剤、抗菌剤、防カビ剤、離型剤、
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帯電防止剤、着色剤、紫外線吸収剤、光安定剤、熱安定剤、難燃剤等を含むことができる
。
【０３３９】
　酸化防止剤としては、例えば、フェノール系、硫黄系、リン系等、紫外線吸収剤として
は、例えば、ベンゾフェノン系、ベンゾトリアゾール系、サリシレート系、シアノアクリ
レート系、ホルムアミジン系、オキザニリド系、トリアジン系等、光安定剤としては、例
えば、ヒンダードアミン系、ニッケル錯体系等、熱安定剤としては、例えば、ヒンダード
フェノール系、硫黄系、ヒドラジン系等、可塑剤としては、樹脂の種類にもよるが、例え
ば、フタル酸エステル系、リン酸エステル系、脂肪酸エステル系、脂肪族二塩基酸エステ
ル系、オキシ安息香酸エステル系、エポキシ系、ポリエステル系等、滑剤としては、例え
ば、脂肪酸エステル系、脂肪酸系、金属石鹸系、脂肪酸アミド系、高級アルコール系、パ
ラフィン系等、帯電防止剤としては、例えば、カチオン系、アニオン系、ノニオン系、両
イオン系等、難燃剤としては、例えば、臭素系、リン系、塩素系、窒素系、アルミニウム
系、アンチモン系、マグネシウム系、ホウ素系、ジルコニウム系等、充填剤としては、例
えば、炭酸カルシウム、硫酸バリウム、滑石、蝋石、カオリン等から選ばれる１種または
２種以上の混合系で使用される。
【０３４０】
　上記配合剤の添加方法としては、熱可塑性樹脂層（Ｃ）を形成するための押出機に熱可
塑性樹脂とともに供給する方法と、予め熱可塑性樹脂に配合剤を添加した混合物を各種混
練機にて混練混合する方法がある。後者の方法に使用する混練機としては、通常の単軸押
出機、二軸押出機、バンバリミキサー、ロール混練機等が挙げられる。
【０３４１】
　本発明のような積層フィルムまたはシートには、一般に被貼着基材の表面の色彩や欠陥
に対する隠蔽性が必要とされる場合が多い。そこで、目的の積層フィルムまたはシートに
十分な隠蔽性を持たせるために、熱可塑性樹脂層（Ｃ）を構成する熱可塑性樹脂に隠蔽性
顔料を添加することにより、熱可塑性樹脂層（Ｃ）を隠蔽性とすることもできる。また、
熱可塑性樹脂層（Ｃ）を隠蔽性とする代わりに、熱可塑性樹脂層（Ｃ）の表面または裏面
に、隠蔽性顔料を含有する印刷インキ組成物による隠蔽ベタ印刷層を設けても良いし、両
者を併用することも可能である。
【０３４２】
　上記隠蔽性顔料としては、高屈折率で隠蔽性に優れた無機顔料を使用することが望まし
い。具体的には、例えば黄鉛、黄色酸化鉄、カドミウムイエロー、チタンイエロー、バリ
ウムイエロー、キナクリドン、オーレオリン、モリブデートオレンジ、カドミウムレッド
、弁柄、鉛丹、辰砂、マルスバイオレット、マンガンバイオレット、コバルトブルー、セ
ルリアンブルー、群青、紺青、エメラルドグリーン、クロムバーミリオン、酸化クロム、
ビリジアン、鉄黒、カーボンブラック等の有機顔料や、例えば酸化チタン（チタン白、チ
タニウムホワイト）、酸化亜鉛（亜鉛華）、塩基性炭酸鉛、硫化亜鉛、リトポン、チタノ
ックス等の白色顔料等を使用することができる。
【０３４３】
　本発明の熱可塑性樹脂層（Ｃ）は、同種又は異種の熱可塑性樹脂からなる複数層の積層
体によって構成されていても良い。
【０３４４】
　熱可塑性樹脂層（Ｃ）をあらかじめフィルムまたはシートとして用いる場合の製造方法
としては、ポリッシングロールを介した溶融押出法やカレンダー法が好ましい。なお、溶
融押出時に、２００メッシュ以上のスクリーンメッシュで異物を除去しながら、溶融状態
にある樹脂を押し出すことが好ましい。この際、金属ロール、非金属ロール及び金属ベル
トから選ばれる複数のロール又はベルトに狭持して製膜する方法を用いれば、得られる熱
可塑性樹脂層（Ｃ）であるフィルムまたはシートの表面平滑性を向上させることができ好
ましい。このようにすることにより、熱可塑性樹脂層（Ｃ）に加飾層（Ｂ）を施す場合に
、印刷抜け等の外観欠陥の原因となるフィッシュアイをより低減することができる。
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【０３４５】
　熱可塑性樹脂層（Ｃ）の厚みは、必要に応じて適宜決めればよいが、通常、２０～５０
０μｍ程度とすることが好ましい。熱可塑性樹脂層（Ｃ）の厚みは、アクリル樹脂フィル
ム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシ
ートからなる群より選ばれる１つの外観が完全に円滑な上面を呈する、基材（Ｅ）の表面
欠陥を吸収する、或いは射出成形時に加飾層（Ｂ）が消失しない、程度の厚みを有するこ
とが必要である。
【０３４６】
　積層フィルムまたはシートを得るためには、（１）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、
アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群
より選ばれる１つと、熱可塑性樹脂層（Ｃ）であるフィルムまたはシートと、を熱ラミネ
ーション、ドライラミネーション、ウェットラミネーション、ホットメルトラミネーショ
ン等の公知の方法により行うことができる。
【０３４７】
　また、押出しラミネーションにより積層することもできる。具体的には、（２）熱可塑
性樹脂層（Ｃ）であるフィルムまたはシート上に、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）又は
アクリル樹脂積層フィルムをＴダイ等でフィルムまたはシート状に溶融押出しながらラミ
ネーションする方法、（３）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィル
ム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つ上に、
熱可塑性樹脂層（Ｃ）をＴダイ等でフィルムまたはシート状に溶融押出しながらラミネー
ションする方法等が挙げられる。
【０３４８】
　さらに、（４）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）と熱可塑性樹脂層（Ｃ）を溶融押出し
ながら同時に積層する方法がある。具体的には、フィードブロック法や多数マニホールド
法などでダイ内で接着する方法や、一つのダイに複数のダイリップを設けダイ外で接着す
る方法等の共押出成形による積層方法があげられる。
【０３４９】
　また、アクリル樹脂積層フィルムと熱可塑性樹脂層（Ｃ）とを有する積層フィルムまた
はシートを得る方法としては、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）と、他のアクリル樹脂フ
ィルム状物（Ａ’）またはフッ素系樹脂フィルム状物（Ａ’’）と、熱可塑性樹脂層（Ｃ
）を溶融押出しながら同時に積層する方法がある。具体的には、フィードブロック法や多
数マニホールド法などでダイ内で接着する方法や、一つのダイに複数のダイリップを設け
ダイ外で接着する方法等の共押出成形による積層方法があげられる。
【０３５０】
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリ
ル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つと、熱可塑性樹脂層（Ｃ）との間
には、前述した加飾層（Ｂ）及び／又は着色層（Ｆ）を設けることができる。
【０３５１】
　前述の、（１）あらかじめ、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィ
ルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つ、お
よび熱可塑性樹脂層（Ｃ）のそれぞれをフィルムまたはシートとして成形する場合には、
どちらかのフィルムまたはシート上に加飾層（Ｂ）を形成させることができる。この場合
、フィルムまたはシートの片側に加飾層（Ｂ）を形成させたものを用いることが好ましく
、積層フィルムおよびシート化時には加飾層（Ｂ）面を非表面に配することが加飾層（Ｂ
）の保護や高級感の付与の点から好ましい。
【０３５２】
　前述の、（２）熱可塑性樹脂層（Ｃ）をあらかじめフィルムまたはシート状に成形した
後に積層する方法においては、加飾層（Ｂ）を熱可塑性樹脂層（Ｃ）上に形成させた後に
、加飾層（Ｂ）側を、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及
び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つに対面させて
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積層する。
【０３５３】
　前述の、（３）あらかじめ、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィ
ルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つ、を
成形した後に積層する方法においては、加飾層（Ｂ）をアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる
群より選ばれる１つ上に形成させた後に、加飾層（Ｂ）側を熱可塑性樹脂層（Ｃ）に対面
させて積層する。
【０３５４】
　なお、必要に応じてアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、熱可塑性樹脂層（Ｃ）等の片面
に例えばコロナ処理、オゾン処理、プラズマ処理、電離放射線処理、重クロム酸処理、ア
ンカー、プライマー処理等の表面処理を施すことができる。熱可塑性樹脂層（Ｃ）と加飾
層（Ｂ）との間、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）と熱可塑性樹脂層（Ｃ）との間等の密
着性を向上することもできる。
【０３５５】
　着色層（Ｆ）を設ける位置は、特に限定はされないが、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ
）、アクリル樹脂積層フィルム、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからな
る群より選ばれる１つと加飾層（Ｂ）との間など、加飾層（Ｂ）と接する位置に設けるこ
とが好ましい。
【０３５６】
　透明な着色層（Ｆ）を、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム
、及び、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つと、加飾
層（Ｂ）との間に設けることにより、同一の加飾層（Ｂ）で種々の色調を有する外観とす
ることができる。
【０３５７】
　例えば、印刷法により加飾層（Ｂ）を設ける場合など、印刷工程上で版やインキ等を変
更することなく、色調の異なる意匠の積層フィルムまたはシートを容易に得ることができ
る。特に加飾層（Ｂ）として金属調の印刷層や金属層を用いた場合、透明な着色層（Ｆ）
を設けることにより、シルバーメタリック、ゴールドメタリック、ブルーメタリック等の
種々の色相を有するメタリック外観とすることができるので好ましい。
【０３５８】
　着色層（Ｆ）を加飾層（Ｂ）と熱可塑性樹脂層（Ｃ）との間に設けることにより、同一
の加飾層（Ｂ）で種々の色調の背景色を有する外観とすることができる。
【０３５９】
　例えば、印刷法により加飾層（Ｂ）を設ける場合など、背景色は着色層（Ｆ）の色を利
用し、背景色以外の図柄のみを印刷するようにすることで、印刷工程上で版やインキ等を
変更することなく、色調の異なる意匠の積層フィルムまたはシートを容易に得ることがで
きる。特に加飾層（Ｂ）として透過性の金属調加飾層を用いた場合、着色層（Ｆ）を設け
ることにより、シルバーメタリック、ゴールドメタリック、ブルーメタリック等の種々の
色相を有するメタリック外観とすることができるので好ましい。
【０３６０】
　また、必要に応じて接着層（Ｄ）を設けることができる。例えば、着色層（Ｆ）または
加飾層（Ｂ）と熱可塑性樹脂層（Ｃ）との間、基材（Ｅ）と接する側の熱可塑性樹脂層（
Ｃ）面に設けることができる。
【０３６１】
　本発明の積層成形品は、本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積
層フィルム、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、及び、積層フィルムまたはシー
トからなる群より選ばれる１つを溶融接着等により基材（Ｅ）に積層したことを特徴とす
るものである。
【０３６２】



(56) JP 4406304 B2 2010.1.27

10

20

30

40

50

　基材（Ｅ）となる樹脂は、種類は問わず、公知の全ての樹脂が使用可能である。そのよ
うな樹脂としては、例えば、ポリエチレン系樹脂、ポリプロピレン系樹脂、ポリブテン系
樹脂、ポリメチルペンテン系樹脂、エチレン－プロピレン共重合体樹脂、エチレン－プロ
ピレン－ブテン共重合体樹脂、オレフィン系熱可塑性エラストマー等のオレフィン系樹脂
、ポリスチレン系樹脂、ＡＢＳ（アクリロニトリル／ブタジエン／スチレン系共重合体）
系樹脂、ＡＳ（アクリロニトリル／スチレン系共重合体）系樹脂、アクリル系樹脂、ウレ
タン系樹脂、不飽和ポリエステル系樹脂、エポキシ系樹脂等の汎用の熱可塑性または熱硬
化性樹脂を挙げることができる。また、ポリフェニレンオキシド・ポリスチレン系樹脂、
ポリカーボネート系樹脂、ポリアセタール系樹脂、ポリカーボネート変性ポリフェニレン
エーテル系樹脂、ポリエチレンテレフタレート系樹脂等の汎用エンジニアリング樹脂やポ
リスルホン系樹脂、ポリフェニレンサルファイド系樹脂、ポリフェニレンオキシド系樹脂
、ポリエーテルイミド系樹脂、ポリイミド系樹脂、液晶ポリエステル系樹脂、ポリアリル
系耐熱樹脂等のスーパーエンジニアリング樹脂を使用することもできる。さらに、ガラス
繊維や無機フィラー（タルク、炭酸カルシウム、シリカ、マイカ等）等の補強材、ゴム成
分等の改質剤を添加した複合樹脂や各種変性樹脂を使用することができる。
【０３６３】
　これらの中でも、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、及び
、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシートからなる群より選ばれる１つと、或いは、積
層フィルムまたはシートの場合は熱可塑性樹脂層（Ｃ）と溶融接着可能なものであること
が好ましい。例えば、ＡＢＳ樹脂、ＡＳ樹脂、ポリスチレン樹脂、ポリカーボネート樹脂
、塩化ビニル樹脂、アクリル樹脂、ポリエステル系樹脂、あるいはこれらを主成分とする
樹脂が挙げられる。接着性の点でＡＢＳ樹脂、ＡＳ樹脂、ポリカーボネート樹脂、塩化ビ
ニル樹脂、あるいはこれらを主成分とする樹脂が好ましく、特にＡＢＳ樹脂、ポリカーボ
ネート樹脂あるいはこれらを主成分とする樹脂がより好ましい。
【０３６４】
　ただし、ポリオレフィン樹脂等の熱融着しない基材樹脂でも接着層（Ｄ）を用いること
でアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性アクリル樹脂
フィルム又はシート、及び、積層フィルムまたはシートからなる群より選ばれる１つと、
基材（Ｅ）とを成形時に接着させることは可能である。
【０３６５】
　本発明の積層成形品は、二次元形状の積層体に成形する場合、熱融着できる基材に対し
ては、熱ラミネーション等の公知の方法を用いることができる。例えば、木材単板、木材
合板、パーティクルボード、中密度繊維板（ＭＤＦ）等の木材板、木質繊維板等の水質板
、鉄、アルミニウム等の金属熱融着しない基材（Ｅ）に対しては、接着層（Ｄ）を介して
貼り合せることは可能である。
【０３６６】
　三次元形状の積層体に成形する場合は、インサート成形法やインモールド成形法等の公
知の方法を用いることができ、生産性の点からインモールド成形法が好ましい。
【０３６７】
　インモールド成形法は、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム
、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、及び、積層フィルムまたはシートからなる
群より選ばれる１つを加熱した後、真空引き機能を持つ型内で真空成形を行う。この方法
は、フィルムの成形と射出成形を一工程で行えるため、作業性、経済性の点から好ましい
。
【０３６８】
　なお、加飾層（Ｂ）を有する公知のアクリル樹脂フィルム状物を用いてインモールド成
形を行った場合、金型の形状、射出成形の条件によっては、ゲート付近の加飾層が消失す
ることがある。ゲートは大別してゲート部で樹脂流路が狭められない非制限ゲートと流路
が狭められる制限ゲートに大別される。後者の代表例としてピンポイントゲート、サイド
ゲート、サブマリンゲートなどがある。これらのゲート形状はゲート付近の残留応力は小
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さくなるものの、ゲート通過樹脂の温度上昇をともなったり、ゲート付近のアクリル樹脂
フィルム状物面にかかる単位面積あたりの射出樹脂圧力は大きくなるために加飾層（Ｂ）
が消失しやすい。しかし、本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いると、従来か
ら知られているアクリル樹脂フィルム状物を用いた場合と比較して、加飾層（Ｂ）の消失
を軽減することができる。
【０３６９】
　なお、熱可塑性樹脂層（Ｃ）を有する積層フィルムまたはシートを用いてインモールド
成形またはインサート成形を行う場合は、熱可塑性樹脂層（Ｃ）が存在するために加飾層
（Ｂ）の消失をより軽減することができる点で好ましい。
【０３７０】
　インモールド成形時の加熱温度は、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積
層フィルム、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート、及び、積層フィルムまたはシー
トからなる群より選ばれる１つが軟化する温度以上が望ましい。具体的にはフィルムの熱
的性質あるいは成形品の形状に左右されるが、通常７０℃以上である。また、あまり温度
が高いと、表面外観が悪化したり、離型性が悪くなる傾向にある。これもフィルムの熱的
性質あるいは成形品の形状に左右されるが、通常は１７０℃以下が好ましい。さらに、エ
ネルギー効率の観点からは、真空成形時の予備加熱温度は低い方が好ましい。具体的には
１３５℃以下が好ましい。また、予備加熱温度が低くとも成形ができるフィルムは、予備
加熱温度を低くする代わりに予備加熱時間を短くすることもできる。この場合は、真空成
形のハイサイクル化が可能となり、工業的利用価値が高い。
【０３７１】
　このように、真空成形によりフィルムに三次元形状を付与する場合、アクリル樹脂フィ
ルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性アクリル樹脂フィルム又はシート
、及び、積層フィルムまたはシートからなる群より選ばれる１つは高温時の伸度に富んで
おり、非常に有利である。
【０３７２】
　なお、金属ロール、非金属ロール及び金属ベルトから選ばれる複数のロール又はベルト
に狭持して製膜したアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用い、かつメタリック調などの輝
度が高い加飾層（Ｂ）を有するアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を使用して真空成形を実
施した場合に、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）中のフィッシュアイが原因で外観不良が
発生する場合がある。ここで言う外観不良とは印刷抜けとは異なり、真空成形品の表面が
凹んだかのように見える欠陥である。この場合、熱可塑性樹脂層（Ｃ）を有する積層フィ
ルムまたはシートとすることで、このような外観不良の発生を低減することができるため
好ましい。
【０３７３】
　射出成形する基材（Ｅ）としては、種類は問わず、射出成形可能な全ての樹脂が使用可
能である。なお、成形樹脂の成形後の収縮率を前記フィルム又はシートの収縮率に近似さ
せることで、インサート成形品の反りやフィルム又はシートの剥がれ等の不具合を解消で
きるので好ましい。
【０３７４】
　本発明の積層フィルムまたはシートを建材用途に用いる場合、インサート成形法やイン
モールド成形法以外で、積層フィルムまたはシートをラミネートする方法としてはラッピ
ング加工、Ｖカット加工等が挙げられる。
【０３７５】
　ラッピング加工は、円柱、多角柱等の柱状基材の長軸方向に、積層フィルムまたはシー
トを間に接着層（Ｄ）を介して供給しつつ、多数の向きの異なるローラーにより、柱状体
を構成する複数の側面に順次、積層フィルムまたはシートを加圧接着することにより積層
成形品を得る方法である。
【０３７６】
　Ｖカット加工は、先ず積層フィルムまたはシートを板状基材に接着層（Ｄ）を介して積
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層し、次いで板状基材の積層フィルムまたはシートとは反対側の面に、積層フィルムまた
はシートと板状基材との界面に到達するように、断面がＶ字状、またはＵ字状溝を切削し
、次いで溝内に接着剤を塗布した上で、溝を折り曲げ、箱体または柱状体の積層成形品を
得る方法である。
【０３７７】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を含む積層フィルムまたはシートを用いると
ラッピング加工やＶカット加工の際にアクリルフィルムが白化する現象を軽減できる。
【０３７８】
　本発明の光硬化性アクリル樹脂フィルムまたはシートを用いて得られた積層成形品の場
合、光照射することにより積層成形品表面の光硬化性樹脂組成物を光硬化させる。照射す
る光としては、電子線、紫外線、γ線等を挙げることができる。照射条件は、光硬化性樹
脂組成物（Ｚ）層の光硬化特性に応じて定められるが、照射量は、通常５００～１０，０
００ｍＪ／ｃｍ2程度である。これによって、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）が硬化して硬質
の被膜が表面に形成された積層成形品を得ることができる。
【０３７９】
　本発明の、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性ア
クリル樹脂フィルム又はシート、積層フィルムまたはシート、及び、積層成形品からなる
群より選ばれる１つの表面に、必要に応じて各種機能付与のための表面処理を表面に施す
ことができる。機能付与のための表面処理としては、シルク印刷、インクジェットプリン
ト等の印刷処理、金属調付与、あるいは反射防止のための金属蒸着、スパッタリング、湿
式メッキ処理、表面硬度向上のための表面硬化処理、汚れ防止のための撥水化処理、ある
いは光触媒層形成処理、塵付着防止、あるいは電磁波カットを目的とした帯電防止処理、
反射防止層形成、防眩処理等が挙げられる。
【０３８０】
　本発明の、多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）または樹脂組成物（ＩＶ
）から得られる、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化
性アクリル樹脂フィルム又はシート、あるいはこれらを含む積層フィルムまたはシートを
積層した積層成形品は、特に、車輌用途、建材用途に適している。具体例としては、イン
ストルメントパネル、コンソールボックス、メーターカバー、ドアロックペゼル、ステア
リングホイール、パワーウィンドウスイッチベース、センタークラスター、ダッシュボー
ド等の自動車内装用途、ウェザーストリップ、バンパー、バンパーガード、サイドマッド
ガード、ボディーパネル、スポイラー、フロントグリル、ストラットマウント、ホイール
キャップ、センターピラー、ドアミラー、センターオーナメント、サイドモール、ドアモ
ール、ウインドモール等、窓、ヘッドランプカバー、テールランプカバー、風防部品等の
自動車外装用途、ＡＶ機器や家具製品のフロントパネル、ボタン、エンブレム、表面化粧
材等の用途、携帯電話等のハウジング、表示窓、ボタン等の用途、さらには家具用外装材
用途、壁面、天井、床等の建築用内装材用途、サイディング等の外壁、塀、屋根、門扉、
破風板等の建築用外装材用途、窓枠、扉、手すり、敷居、鴨居等の家具類の表面化粧材用
途、各種ディスプレイ、レンズ、ミラー、ゴーグル、窓ガラス等の光学部材用途、あるい
は電車、航空機、船舶等の自動車以外の各種乗り物の内外装用途、瓶、化粧品容器、小物
入れ等の各種包装容器および材料、景品や小物等の雑貨等のその他各種用途等に好適に使
用することができる。
【０３８１】
　本発明の、多層構造重合体（Ｉ）または樹脂組成物（ＩＩＩ）または樹脂組成物（ＩＶ
）から得られる、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化
性アクリル樹脂フィルム又はシート、あるいはこれらを含む積層フィルムまたはシートは
、耐成形白化性、表面硬度および耐熱性、透明性または艶消し性の性能を満足させたもの
であり、従来の使用用途を飛躍的に広げることが可能である。特に、インサート成形およ
びインモールド成形を施した際の耐成形白化性に優れており、本発明のアクリル樹脂フィ
ルム状物（Ａ）を用いることにより、打ち抜き加工のかわりに手作業ではみ出したフィル
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ムを取り除く、デザイン上の制約がある、白化した部分を再加熱して白味を取り除く作業
工程が必要でなくなる、ために工業的利用価値が極めて高い。
【実施例】
【０３８２】
　以下、実施例により本発明をさらに詳細に説明するが、本発明は実施例により限定され
るものではない。なお、実施例中の「部」とあるのは「質量部」を表し、「％」は「質量
％」を表す。また、実施例中の略号は以下の通りである。
【０３８３】
　　メチルメタクリレート　　　　　　　　　　　　　　ＭＭＡ、
　　メチルアクリレート　　　　　　　　　　　　　　　ＭＡ、
　　ｎ－ブチルアクリレート　　　　　　　　　　　　　ｎ－ＢＡ、
　　スチレン　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ｓｔ、
　　１，３－ブチレングリコールジメタクリレート　　　１，３－ＢＤ、
　　アリルメタクリレート　　　　　　　　　　　　　　ＡＭＡ、
　　クメンハイドロパーオキサイド　　　　　　　　　　ＣＨＰ、
　　ｔ－ブチルハイドロパーオキサイド　　　　　　　　ｔ－ＢＨ、
　　ｔ－ヘキシルハイドロパーオキサイド　　　　　　　ｔ－ＨＨ、
　　ｎ－オクチルメルカプタン　　　　　　　　　　　　ｎ－ＯＭ、
　　エチレンジアミン四酢酸二ナトリウム　　　　　　　ＥＤＴＡ、
　　メタクリル酸２－ヒドロキシエチル　　　　　　　　ＨＥＭＡ、
　　ラウロイルパーオキサイド　　　　　　　　　　　　ＬＰＯ。
【０３８４】
　〔物性の測定、評価方法〕
　得られた多層構造重合体（Ｉ）、熱可塑性重合体（ＩＩ）、水酸基を含有する重合体（
Ｖ－１）および熱可塑性重合体（ＶＩＩ－１）の物性、樹脂組成物（ＩＩＩ）および樹脂
組成物（ＩＶ）のゲル含有率、並びに、実施例１～９１および比較例１～３７において得
られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）及び積層成形品等の物性は、以下のように測定、
評価した。
【０３８５】
　（１）多層構造重合体（Ｉ）の重量平均粒子径
　乳化重合にて得られた多層構造重合体（Ｉ）のポリマーラテックスを、大塚電子（株）
製の光散乱光度計ＤＬＳ－７００（商品名）を用い、動的光散乱法で測定した。
【０３８６】
　（２）多層構造重合体（Ｉ）、樹脂組成物（ＩＩＩ）および樹脂組成物（ＩＶ）のゲル
含有率
　所定量（抽出前質量）の多層構造重合体（Ｉ）（重合後、得られた凝固粉）、樹脂組成
物（ＩＩＩ）（押出後、得られたペレット状物）または樹脂組成物（ＩＶ）（押出後、得
られたペレット状物）をアセトン溶媒中、還流下で抽出処理し、この処理液を遠心分離に
より分別して、アセトン不溶分を乾燥した後、質量を測定し（抽出後質量）、以下の式に
て算出した：
　ゲル含有率（％）＝抽出後質量（ｇ）／抽出前質量（ｇ）×１００。
【０３８７】
　（３）多層構造重合体（Ｉ）および水酸基を含有する重合体（Ｖ）のガラス転移温度（
Ｔｇ）
　ポリマーハンドブック〔Ｐｏｌｙｍｅｒ　ＨａｎｄＢｏｏｋ（Ｊ．Ｂｒａｎｄｒｕｐ，
Ｉｎｔｅｒｓｃｉｅｎｃｅ，１９８９）〕に記載されている値を用いてＦＯＸの式から算
出した。
【０３８８】
　（４）熱可塑性重合体（ＩＩ）の還元粘度、水酸基を含有する重合体（Ｖ）の固有粘度
および熱可塑性重合体（ＶＩＩ）の還元粘度
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　重合体０．１ｇをクロロホルム１００ｍＬに溶解し、２５℃で測定した。
【０３８９】
　（５）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の全光線透過率、ヘイズ、及びインサート積層
成形品の曇価の値
　ＪＩＳ　Ｋ７１３６の試験方法に従って測定した。
【０３９０】
　（６）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の表面光沢
　グロスメーター（ムラカミカラーリサーチラボラトリー製、ＧＭ－２６Ｄ型（商品名）
）を用い、製膜の際に鏡面ロールに接していない方の面の６０°での表面光沢を測定した
。
【０３９１】
　（７）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）のＨＤＴ（熱変形温度）
　樹脂組成物のペレットを、射出成形にて、ＡＳＴＭ　Ｄ６４８に基づく熱変形温度測定
試片に成形し、６０℃で４時間アニールした。そして、この試験片を使用し、低荷重（０
．４５ＭＰａ）で、ＡＳＴＭ　Ｄ６４８に従って測定した。
【０３９２】
　（８）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性アクリ
ル樹脂フィルム、積層フィルムの耐折り曲げ白化性（耐成形白化性の指標）
　２０℃の雰囲気下で、得られた１２５μｍの膜厚のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、
アクリル樹脂積層フィルム、光硬化性アクリル樹脂フィルム、積層フィルムを比較的速い
速度で、１８０°折り曲げたときの白化状態を示す。表示は以下のとおりである。
【０３９３】
　◎：白化が認められず、
　○：極僅かに白化する、
　△：若干白化が確認できる、
　×：白化する、
　××：割れが生じる。
【０３９４】
　（９）アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）、アクリル樹脂積層フィルムの製膜性
　Ｔダイ法にて、膜厚１２５μｍのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を製膜したときの状
況を示す。表示は以下のとおりである。
【０３９５】
　○：５時間以上フィルムが切れずに製膜可能であった、
　△：５時間で数回のフィルム切断が発生した。
【０３９６】
　（１０）アクリル樹脂フィルム、アクリル樹脂積層フィルムおよび積層成形品の鉛筆硬
度
　ＪＩＳ　Ｋ５４００に従って測定した。
【０３９７】
　（１１）積層成形品、建材用積層フィルムの耐擦傷性
　５枚重ねのガーゼ上に０．０４９ＭＰａの荷重をかけ、ストローク１００ｍｍ間を３０
往復／分の速さで２００往復擦傷した時の積層成形品、積層フィルムの外観を以下のよう
に評価した。
【０３９８】
　○：傷つきなし、
　△：傷つきあり、擦傷した部分に白化は見られない、
　×：傷つきあり、擦傷した部分に白化も見られる。
【０３９９】
　また、艶消しフィルム（実施例１８～３６、比較例７～１２）を用いた積層成形品につ
いては、１００往復擦傷した時の成形品の外観を以下のように評価した。
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【０４００】
　○：傷つきなし、
　△：弱い傷つきあり、
　×：強い傷つきあり。
【０４０１】
　（１２）積層成形品の耐熱老化性試験
　８０℃で４００時間加熱した時の成形品の外観を以下のように評価した。
【０４０２】
　○：変化なし、
　×：白化、曇りあり。
【０４０３】
　（１３）積層成形品の耐艶戻り性
　表面が艶消し状になった鋳型を用いて、１２５μｍのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
と厚み３ｍｍの塩化ビニル板をプレス成形することにより得られた積層成形品を８５℃、
１５時間加熱したときの外観を示す。表示は以下のとおりである。
【０４０４】
　○：艶戻りなし、
　×：艶戻りあり。
【０４０５】
　（１４）積層成形品の耐芳香剤性
　成形品の表面に内径３８ｍｍ、高さ１５ｍｍのポリエチレン製円筒を置き、圧着器で試
験片に強く密着させ、その開口部に自動車用芳香剤（ダイヤケミカル社製、商品名「グレ
イスメイトポピー柑橘系」）を５ｍＬ注入した。そして、開口部にガラス板で蓋をした後
、５５℃に保持した恒温槽に入れて４時間放置した。その後、圧着器を取り外し、試験片
を水洗した後、風乾し、試験部の表面状態を観察し、以下のように評価した。
【０４０６】
　○：変化なし、
　×：結晶状物が析出した。
【０４０７】
　（１５）積層成形品の耐整髪料性
　積層成形品のアクリル樹脂層側表面に、整髪料としてブラバスヘアリキッド（商品名；
資生堂社製）を、１０５ｃｍ2あたり２ｇとなるように指で均一に塗布し、試験片よりや
や小さめのネルを載せ、８０℃のオーブンに放置した。１週間後、取り出して水洗（少量
の中性洗剤を用いても可）し風乾した後に、表面状態を目視で観察し、下記により、白化
および凸凹の発生度を評価した。
【０４０８】
　（白化）
　　○：白化が見られない、
　　×：一部に白化が見られる、
　（凹凸）
　　○：凹凸があまり見られない、
　　×：一面に凹凸が見られる。
【０４０９】
　（１６）光硬化性アクリル樹脂フィルムの膜厚
　透過型電子顕微鏡ＪＥＭ１００Ｓ（日本電子株式会社製、商品名）を用いて、光硬化性
アクリル樹脂フィルムの断面観察を行い、光硬化性樹脂組成物（Ｚ）層とアクリル樹脂フ
ィルム状物（Ａ）層の膜厚を測定した。
【０４１０】
　（１７）光硬化性アクリル樹脂フィルムから得られる積層成形品の耐磨耗性
　テーバー磨耗試験（片側５００ｇ荷重、ＣＳ－１０Ｆ（商品名）磨耗輪を用い、回転速
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度６０ｒｐｍ、試験回数１００回および５００回で試験を実施）後の曇価の値を測定した
。そして（試験後の曇価の値）－（試験前の曇価の値）で表される数値を耐磨耗性（％）
として示した。
【０４１１】
　（１８）インサート成形品の密着性
　ＪＩＳ　Ｋ５４００に準じて、碁盤目テープ法により評価した。
【０４１２】
　（１９）建材用積層フィルムの耐艶戻り性
　積層フィルムの表面温度が９０℃の状態で２４時間保持した後の積層フィルムの外観を
示す。表示は以下のとおりである。
【０４１３】
　○：艶戻りなし、
　×：艶戻りあり。
【０４１４】
　＜１．多層構造重合体（Ｉ－１）の製造＞
　攪拌機を備えた容器に脱イオン水１０．８部を仕込んだ後、ＭＭＡ０．３部、ｎ－ＢＡ
４．５部、１，３－ＢＤ０．２部、ＡＭＡ０．０５部およびＣＨＰ０．０２５部からなる
単量体成分を投入し、室温下にて攪拌混合した。次いで、攪拌しながら、乳化剤（東邦化
学工業社製、商品名「フォスファノールＲＳ６１０ＮＡ」）１．３部を上記容器内に投入
し、攪拌を２０分間継続して乳化液を調製した。
【０４１５】
　次に、冷却器付き重合容器内に脱イオン水１３９．２部を投入し、７５℃に昇温した。
さらに、イオン交換水５部にソジウムホルムアルデヒドスルホキシレート０．２０部、硫
酸第一鉄０．０００１部およびＥＤＴＡ０．０００３部を加えて調製した混合物を重合容
器内に一度に投入した。次いで、窒素下で攪拌しながら、調製した乳化液を８分間にわた
って重合容器に滴下した後、１５分間反応を継続させ、最内層重合体内側層（Ｉ－１－Ａ

1）の重合を完結した。続いて、ＭＭＡ９．６部、ｎ－ＢＡ１４．４部、１，３－ＢＤ１
．０部およびＡＭＡ０．２５部からなる単量体成分を、ＣＨＰ０．０１６部と共に、９０
分間にわたって重合容器に滴下した後、６０分間反応を継続させ、最内層重合体外側層（
Ｉ－１－Ａ2）を含む最内層重合体（Ｉ－１－Ａ）を得た。なお、最内層重合体内側層（
Ｉ－１－Ａ1）単独のＴｇは－４８℃、最内層重合体外側層（Ｉ－１－Ａ2）単独のＴｇは
－１０℃であった。
【０４１６】
　続いて、ＭＭＡ６部、ＭＡ４部およびＡＭＡ０．０７５部からなる単量体成分を、ＣＨ
Ｐ０．０１２５部と共に、４５分間にわたって重合容器に滴下した後、６０分間反応を継
続させ、中間層重合体（Ｉ－１－Ｂ）を形成させた。なお、中間層重合体（Ｉ－１－Ｂ）
単独のＴｇは６０℃であった。
【０４１７】
　続いて、ＭＭＡ５７部、ＭＡ３部、ｎ－ＯＭ０．２６４部およびｔ－ＢＨ０．０７５部
からなる単量体成分を１４０分間にわたって重合容器に滴下した後、６０分間反応を継続
させ、最外層重合体（Ｉ－１－Ｃ）を形成して、多層構造重合体（Ｉ－１）の重合体ラテ
ックスを得た。なお、最外層重合体（Ｉ－１－Ｃ）単独のＴｇは９９℃であった。
【０４１８】
　重合後に測定した多層構造重合体（Ｉ－１）の重量平均粒子径は０．１１μｍであった
。
【０４１９】
　得られた多層構造重合体（Ｉ－１）の重合体ラテックスを、濾材にＳＵＳ製のメッシュ
（平均目開き：６２μｍ）を取り付けた振動型濾過装置を用い、濾過した後、酢酸カルシ
ウム３．５部を含む水溶液中で塩析させ、水洗して回収した後、乾燥し、粉体状の多層構
造重合体（Ｉ－１）を得た。多層構造重合体（Ｉ－１）のゲル含有率は、７０％であった
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。
【０４２０】
　また、得られた多層構造重合体（Ｉ－１）２１４．３ｇを目開き２５μｍのナイロンメ
ッシュで濾過したアセトン１５００ｍｌに投入し、３時間攪拌して、多層構造重合体（Ｉ
－１）のアセトン分散液を調製した。次いで、この分散液を目開き３２μｍのナイロンメ
ッシュで濾過した後、ナイロンメッシュごとクロロホルム中で１５分間超音波洗浄するこ
とでメッシュ上の捕捉物をクロロホルム洗浄した。次いで、目開き２５μｍのナイロンメ
ッシュで濾過したアセトン１５０ｍｌに上記超音波洗浄後の捕捉物をナイロンメッシュご
と投入し、この液を１５分間超音波処理した後、ナイロンメッシュを除去して、メッシュ
上の捕捉物のアセトン分散液１５０ｍｌを調製した。次いで、この分散液７０ｍｌをリオ
ン株式会社製、自動式液中微粒子計測器（型式：ＫＬ－０１）にて２５℃下で測定し、直
径５５μｍ以上の粒子の数を求めたところ、１０個であった。
【０４２１】
　＜２．多層構造重合体（Ｉ－３）の製造＞
　攪拌機を備えた容器に脱イオン水８．５部を仕込んだ後、ＭＭＡ０．３部、ｎ－ＢＡ４
．５部、１，３－ＢＤ０．２部、ＡＭＡ０．０５部およびＣＨＰ０．０２５部からなる単
量体成分を投入し、室温下にて攪拌混合した。次いで、攪拌しながら、乳化剤（東邦化学
工業社製、商品名「フォスファノールＲＳ６１０ＮＡ」）１．３部を上記容器内に投入し
、攪拌を２０分間継続して乳化液を調製した。
【０４２２】
　次に、冷却器付き重合容器内に脱イオン水１８６．５部を投入し、７０℃に昇温した。
さらに、イオン交換水５部にソジウムホルムアルデヒドスルホキシレート０．２０部、硫
酸第一鉄０．０００１部およびＥＤＴＡ０．０００３部を加えて調製した混合物を重合容
器内に一度に投入した。次いで、窒素下で攪拌しながら、調製した乳化液を８分間にわた
って重合容器に滴下した後、１５分間反応を継続させ、最内層重合体内側層（Ｉ－３－Ａ

1）の重合を完結した。続いて、ＭＭＡ１．５部、ｎ－ＢＡ２２．５部、１，３－ＢＤ１
．０部およびＡＭＡ０．２５部からなる単量体成分を、ＣＨＰ０．０１６部と共に、９０
分間にわたって重合容器に滴下した後、６０分間反応を継続させ、最内層重合体外側層（
Ｉ－３－Ａ2）を含む最内層重合体（Ｉ－３－Ａ）を得た。なお、最内層重合体内側層（
Ｉ－３－Ａ1）単独のＴｇは－４８℃、最内層重合体外側層（Ｉ－３－Ａ2）単独のＴｇは
－４８℃であった。
【０４２３】
　続いて、ＭＭＡ６部、ｎ－ＢＡ４部およびＡＭＡ０．０７５部からなる単量体成分を、
ＣＨＰ０．０１２５部と共に、４５分間にわたって重合容器に滴下した後、６０分間反応
を継続させ、中間層重合体（Ｉ－３－Ｂ）を形成させた。なお、中間層重合体（Ｉ－３－
Ｂ）単独のＴｇは２０℃であった。
【０４２４】
　続いて、ＭＭＡ５５．２部、ｎ－ＢＡ４．８部、ｎ－ＯＭ０．１９部およびｔ－ＢＨ０
．０８部からなる単量体成分を１４０分間にわたって重合容器に滴下した後、６０分間反
応を継続させ、最外層重合体（Ｉ－３－Ｃ）を形成して、多層構造重合体（Ｉ－３）の重
合体ラテックスを得た。なお、最外層重合体（Ｉ－３－Ｃ）単独のＴｇは８４℃であった
。
【０４２５】
　重合後に測定した多層構造重合体（Ｉ－３）の重量平均粒子径は０．１２μｍであった
。
【０４２６】
　得られた多層構造重合体（Ｉ－３）の重合体ラテックスを、濾材にＳＵＳ製のメッシュ
（平均目開き：６２μｍ）を取り付けた振動型濾過装置を用い、濾過した後、酢酸カルシ
ウム３部を含む水溶液中で塩析させ、水洗して回収した後、乾燥し、粉体状の多層構造重
合体（Ｉ－３）を得た。
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【０４２７】
　多層構造重合体（Ｉ－３）のゲル含有率は、６０％であった。
【０４２８】
　＜３．多層構造重合体（Ｉ－５）の製造＞
　窒素雰囲気下、還流冷却器付き反応容器内に脱イオン水２４４部を入れ、８０℃に昇温
した。そして、以下に示す（ニ）を添加し、撹拌しながら、以下に示す最内層重合体内側
層（Ｉ－５－Ａ1）用の原料（ホ）の１／１５を仕込み、１５分間保持した。次いで、残
りの原料（ホ）を、水に対する単量体成分［原料（ホ）］の増加率８％／時間で、連続的
に添加した後、６０分間保持し、最内層重合体内側層（Ｉ－５－Ａ1）のラテックスを得
た。なお、最内層重合体内側層（Ｉ－５－Ａ1）単独のＴｇは２４℃であった。
【０４２９】
　続いて、このラテックスにソジウムホルムアルデヒドスルホキシレート０．６部を加え
、１５分間保持した。そして、窒素雰囲気下、８０℃で撹拌しながら、以下に示す最内層
重合体外側層（Ｉ－５－Ａ2）用の原料（ヘ）を、水に対する単量体成分［原料（ヘ）］
の増加率４％／時間で、連続的に添加した後、１２０分間保持し、最内層重合体外側層（
Ｉ－５－Ａ2）の重合を行って、最内層重合体（Ｉ－５－Ａ）のラテックスを得た。なお
、最内層重合体外側層（Ｉ－５－Ａ2）単独のＴｇは－３８℃であった。
【０４３０】
　続いて、このラテックスにソジウムホルムアルデヒドスルホキシレート０．４部を加え
、１５分間保持した。そして、窒素雰囲気下、８０℃で撹拌しながら、以下に示す最外層
重合体（Ｉ－５－Ｃ）用の原料（ト）を、水に対する単量体成分［原料（ト）］の増加率
１０％／時間で、連続的に添加した後、６０分間保持し、最外層重合体（Ｉ－５－Ｃ）の
重合を行って、多層構造重合体（Ｉ－５）の重合体ラテックスを得た。なお、最外層重合
体（Ｉ－５－Ｃ）単独のＴｇは９９℃であった。
【０４３１】
　得られた多層構造重合体（Ｉ－５）の重量平均粒子径は０．２８μｍであった。
【０４３２】
　得られた多層構造重合体（Ｉ－５）の重合体ラテックスに対し、酢酸カルシウムを用い
て凝析、凝集、固化反応を行い、ろ過、水洗後、乾燥して多層構造重合体（Ｉ－５）を得
た。
【０４３３】
　（ニ）ソジウムホルムアルデヒドスルホキシレート　　　　　０．６部、
　　　　硫酸第一鉄　　　　　　　　　　　　　　　　０．０００１２部、
　　　　ＥＤＴＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．０００３部、
　（ホ）ＭＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２２．０部、
　　　　ｎ－ＢＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１５．０部、
　　　　Ｓｔ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　３．０部、
　　　　ＡＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．４部、
　　　　１，３－ＢＤ　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１４部、
　　　　ｔ－ＢＨ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１８部、
　　　　モノ（ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル）リン酸４０％と
　　　　ジ（ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル）リン酸６０％との
　　　　水酸化ナトリウムの混合物の部分中和物　　　　　　　１．０部、
　（ヘ）ｎ－ＢＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　５０．０部、
　　　　Ｓｔ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１０．０部、
　　　　ＡＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．４部、
　　　　１，３－ＢＤ　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１４部、
　　　　ｔ－ＨＨ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．２部、
　　　　モノ（ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル）リン酸４０％と
　　　　ジ（ポリオキシエチレンノニルフェニルエーテル）リン酸６０％との
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　　　　水酸化ナトリウムの混合物の部分中和物　　　　　　　１．０部、
　（ト）ＭＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　５７．０部、
　　　　ＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　３．０部、
　　　　ｎ－ＯＭ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．３部、
　　　　ｔ－ＢＨ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．０６部。
【０４３４】
　＜４．水酸基を含有する重合体（Ｖ－１）の製造＞
　撹拌機、還流冷却器、窒素ガス導入口等を備えた反応容器に、以下の混合物を仕込んだ
。
【０４３５】
　ＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１部、
　ＭＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　７９部、
　ＨＥＭＡ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２０部、
　ｎ－ＯＭ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１４部、
　ＬＰＯ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．５部、
　メチルメタクリレート／メタクリル酸塩／メタクリル酸エチルスルホン酸塩の
　共重合体　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．０５部、
　硫酸ナトリウム　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．５部、
　イオン交換水　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２５０部。
【０４３６】
　容器内を十分に窒素ガスで置換した後、撹拌しながら７５℃まで加熱し、窒素ガス気流
中で重合を行った。２時間後に９０℃に昇温し、さらに４５分間保持して重合を完了した
。そして、得られた重合体ビーズを脱水、乾燥して、水酸基を含有する重合体（Ｖ－１）
を得た。
【０４３７】
　得られた水酸基を含有する重合体（Ｖ－１）の固有粘度は、０．０７６Ｌ／ｇ、ガラス
転移温度は９３℃であった。
【０４３８】
　＜５．熱可塑性重合体（ＶＩＩ－１）の製造＞
　反応容器に窒素置換したイオン交換水２００部を仕込み、さらに乳化剤として花王製、
商品名「ラテムルＡＳＫ」１部と、過硫酸カリウム０．１５部とを仕込んだ。
【０４３９】
　次に、ＭＭＡ４０部、ｎ－ＢＡ２部およびｎ－ＯＭ０．００４部を仕込み、窒素雰囲気
下、６５℃で３時間攪拌し、重合を完結させた。
【０４４０】
　続いて、ＭＭＡ４４部およびｎ－ＢＡ１４部からなる単量体成分を２時間にわたって滴
下した後、２時間保持し、重合を完結した。
【０４４１】
　得られた熱可塑性重合体（ＶＩＩ－１）の重合体ラテックスを０．２５％硫酸水溶液に
添加し、重合体を酸析させた後、脱水、水洗、乾燥し、粉体状の熱可塑性重合体（ＶＩＩ
－１）を回収した。
【０４４２】
　得られた熱可塑性重合体（ＶＩＩ－１）の還元粘度は、０．３８Ｌ／ｇであった。
【０４４３】
　＜６．側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）の製造＞
　窒素導入口、攪拌機、コンデンサーおよび温度計を備えた１Ｌの４つ口フラスコに、メ
チルエチルケトン５０部を入れ、８０℃に昇温した。窒素雰囲気下でメチルメタクリレー
ト７９．９部、グリシジルメタクリレート２０．１部およびアゾビスイソブチロニトリル
０．５部の混合物を３時間かけて滴下した。その後、メチルエチルケトン（沸点７９．６
℃）８０部とアゾビスイソブチロニトリル０．２部の混合物を加え、重合させた。４時間
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後、メチルエチルケトン７４．４部、ハイドロキノンモノメチルエーテル０．５部、トリ
フェニルホスフィン２．５部およびアクリル酸１０．１部を加え、空気を吹き込みながら
８０℃で３０時間攪拌した。その後、冷却した後、反応物をフラスコより取り出し、側鎖
にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）の溶液を得た。
【０４４４】
　側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１）における単量体の重合
率は９９．５％以上であり、ポリマー固形分量は約３５質量％、数平均分子量は約３万、
ガラス転移温度は約１０５℃、二重結合当量は平均７８８ｇ／ｍｏｌであった。
【０４４５】
　＜７．コロイダルシリカ（無機微粒子（ａ－３））の製造＞
　攪拌機、コンデンサーおよび温度計を備えたフラスコに、固形分換算のモル部でＩＰＡ
－ＳＴ（イソプロパノール分散コロイダルシリカゾル（日産化学工業（株）製），シリカ
粒子径＝１５ｎｍ）１部、ＫＢＭ５０３（γ－メタクリロイルオキシプロピルトリメトキ
シシラン（信越化学工業（株）製），分子量＝２４８）０．１部、水０．３部を入れ、攪
拌しながら湯浴の温度を７５℃に上げ、その温度で２時間反応させることにより、イソプ
ロパノール中に分散され、表面がシラン化合物で処理されたコロイダルシリカを得た。続
いて、イソプロパノールを留去した後にトルエン（沸点１１０．６℃）を添加することを
繰り返し、完全にイソプロパノールをトルエンに置換することにより、トルエン中に分散
され、表面がシラン化合物で処理されたコロイダルシリカを得た。
【０４４６】
　＜８．光硬化性樹脂溶液の製造＞
　固形分換算の質量部で、側鎖にラジカル重合性不飽和基を有する熱可塑性樹脂（ｚ－１
）１００部、１－ヒドロキシシクロヘキシルフェニルケトン（光重合開始剤（ｚ－２））
３部、コロイダルシリカ（無機微粒子（ａ－３））６６部からなる光硬化性樹脂溶液を、
プロペラ型ミキサーで攪拌して調製した。
【０４４７】
　＜９．多層構造重合体（Ｉ－７）の製造＞
　冷却器付き重合容器内に脱イオン水１５０部を投入し、７５℃に昇温し、さらに、イオ
ン交換水５部にソジウムホルムアルデヒドスルホキシレート０．２０部、硫酸第一鉄０．
０００１部、ＥＤＴＡ０．０００３部を加えて調製した混合物を重合容器内に一括投入し
た。次いで、窒素下で攪拌しながら、ＭＭＡ６部、ｎ－ＢＡ２２．５部、１，３－ＢＤ１
．２部、ＡＭＡ０．３部、ＣＨＰ０．０４１部、乳化剤（東邦化学工業社製：フォスファ
ノールＲＳ６１０ＮＡ（商品名））１．３部からなる単量体成分の１／６を仕込み、１５
分保持した。その後、残りの単量体成分を９０分間にわたり連続的に添加した。その後、
６０分間保持して、最内層重合体（Ｉ－７－Ａ）のラテックスを得た。なお、最内層重合
体（Ｉ－７－Ａ）単独のＴｇは－３３℃であった。
【０４４８】
　続いて、ＭＭＡ５．９６部、ＭＡ３．９７部、ＡＭＡ０．０７部からなる単量体成分を
ＣＨＰ０．０１２５部と共に４５分間にわたり重合容器に滴下した後、６０分間反応を継
続させ、中間層重合体（Ｉ－７－Ｂ）を形成させた。なお、中間層重合体（Ｉ－７－Ｂ）
単独のＴｇは６０℃であった。
【０４４９】
　次いで、ＭＭＡ５７部、ＭＡ３部、ｎ－ＯＭ０．２６４部、ｔ－ＢＨ０．０７５部から
なる単量体成分を１４０分間にわたり重合容器に滴下した後、６０分間反応を継続させ、
最外層重合体（Ｉ－７－Ｃ）を形成し、多層構造重合体（Ｉ－７）の重合体ラテックスを
得た。なお、最外層重合体（Ｉ－７－Ｃ）単独のＴｇは９９℃であった。
【０４５０】
　重合後測定した重量平均粒子径は０．１１μｍであった。
【０４５１】
　得られた多層構造重合体（Ｉ－７）の重合体ラテックスを濾材にＳＵＳ製のメッシュ（
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平均目開き６２μｍ）を取り付けた振動型濾過装置を用い濾過した後、酢酸カルシウム３
．５部を含む水溶液中で塩析させ、水洗回収後、乾燥し、粉体状の多層構造重合体（Ｉ－
７）を得た。多層構造重合体（Ｉ－７）のゲル含有率は、６８％であった。
【０４５２】
　＜１０．多層構造重合体（Ｉ－８）～（Ｉ－１６）の製造＞
　多層構造重合体（Ｉ－７）の製造と同様の方法で、各層が表１に示す単量体成分で構成
された多層構造重合体（Ｉ－８）、（Ｉ－９）を製造した。
【０４５３】
　多層構造重合体（Ｉ－１）の製造と同様の方法で、各層が表１に示す単量体成分で構成
された多層構造重合体（Ｉ－１０）～（Ｉ－１２）を製造した。
【０４５４】
　多層構造重合体（Ｉ－３）の製造と同様の方法で、各層が表１に示す単量体成分で構成
された多層構造重合体（Ｉ－１３）～（Ｉ－１６）を製造した。なお、（Ｉ－１５）、（
Ｉ－１６）については、各重合体のモノマー滴下速度を（Ｉ－３）の製造条件に合わせ、
最内層重合体（Ｉ－Ａ）の重合を完結させた後に引き続いて、最外層重合体（Ｉ－Ｃ）を
重合させることで製造した。
【０４５５】
　各層を構成する重合体のＴｇを表１に示す。
【０４５６】
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【表１】

【０４５７】
　〔実施例１〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）１００部に、配合剤としてチバスペシャリティケミカルズ社
製商品名「チヌビン２３４」２．７部、旭電化工業社製商品名「アデカスタブＡＯ－５０
」０．１部、及び旭電化工業社製商品名「アデカスタブＬＡ－５７」０．３部を添加した
後、ヘンシェルミキサーを用いて混合した。この樹脂組成物（ＩＩＩ－１）を２３０℃に
加熱した脱気式押出機（池貝鉄工（株）製ＰＣＭ－３０（商品名））に供給し、混練して
ペレットを得た。
【０４５８】
　上記の方法で製造したペレットを８０℃で一昼夜乾燥し、３００ｍｍ巾のＴダイを取り
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付けた４０ｍｍφのノンベントスクリュー型押出機（Ｌ／Ｄ＝２６）を用いて、シリンダ
ー温度１８０～２４０℃、Ｔダイ温度２４０℃の条件で、１２５μｍ厚みのアクリル樹脂
フィルム状物（Ａ）を製膜した。
【０４５９】
　このアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の鏡面ロールに接していた面に、加飾層（Ｂ）と
して木目柄のグラビア印刷加工を施した。なお、加飾層（Ｂ）の形成において、印刷抜け
が少なく、良好であった。
【０４６０】
　引き続き、真空引き機能を有し、キャビティー側の金型の底に１ｃｍ2四方で深さ１ｍ
ｍの凹み（中央のゲートから横方向に３ｃｍの位置）がある金型を用い、Ｊ８５ＥＬＩＩ
型射出成形機（日本製鋼所社製、商品名）およびホットパックシステム（日本写真印刷社
製、商品名）を組み合わせたインモールド成形装置により、インモールド成形を行い、積
層成形品を得た。
【０４６１】
　詳細な積層成形品形状は、縦１５０ｍｍ×横１２０ｍｍ×厚み２ｍｍ、深さ１０ｍｍの
箱型であり、金型のゲート位置は、成形品中央に１箇所と、中央ゲートの上下（成形品縦
方向）４０ｍｍの位置に各１箇所の計３箇所であり、ゲート形状は、直径１ｍｍのピンポ
イントゲートである。
【０４６２】
　なお、加飾層（Ｂ）を有するフィルムの真空成形は、ヒーター温度１４０℃、加熱時間
６０秒、ヒーターとフィルムとの距離１５ｍｍの条件で加熱を行い、非加飾層が金型と接
する向きに真空成形を実施した。
【０４６３】
　また、引き続き同一金型内で実施する射出成形は、シリンダー温度２５０℃、射出速度
３０％、射出圧力４３％、金型温度６０℃の条件で、加飾層側から基材樹脂を射出した。
なお、基材樹脂として耐熱性ＡＢＳ樹脂（ＵＭＧＡＢＳ社製、商品名「バルクサムＴＭ２
５Ｂ」）を用いた。
【０４６４】
　〔実施例２～７〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－７）～（Ｉ－１２）のそ
れぞれを用いた樹脂組成物（ＩＩＩ－２）～（ＩＩＩ－７）を使用する以外は、実施例１
と同様に実施した。
【０４６５】
　〔実施例８～１１〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－１）と熱可塑性重合体（
ＩＩ－１）［ＭＭＡ／ＭＡ共重合体（ＭＭＡ／ＭＡ＝９９／１（質量比）、還元粘度ηｓ
ｐ／ｃ＝０．０６Ｌ／ｇ）］とを表３に示す配合比で用いた樹脂組成物（ＩＩＩ－８）～
（ＩＩＩ－１１）を使用する以外は、実施例１と同様に実施した。
【０４６６】
　〔実施例１２～１４〕
　配合剤の１つとして用いたチバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン２３４
」２．７部の代わりに、それぞれ旭電化工業社製商品名「アデカスタブＬＡ－３１」２．
１部（実施例１２）、チバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン３２９」２．
５部（実施例１３）、チバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン１５７７」１
．０部（実施例１４）を使用した以外は、実施例９と同様に実施した。
【０４６７】
　〔実施例１５〕
　配合剤として、チバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン２３４」１．４部
、旭電化工業社製商品名「アデカスタブＡＯ－５０」０．１部、及び旭電化工業社製商品
名「アデカスタブＬＡ－６７」０．３部を用いる以外は、実施例９と同様に実施した。
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【０４６８】
　〔実施例１６〕
　旭電化工業社製商品名「アデカスタブＬＡ－６７」０．３部を用いない以外は、実施例
１５と同様に実施した。
【０４６９】
　〔実施例１７〕
　製膜の際、Ｔダイのスリット幅を０．５ｍｍの条件で押し出しした溶融状態のアクリル
樹脂フィルム状物を２本の金属製冷却ロール間に通し、バンク（樹脂溜まり）のない状態
で樹脂を挟持し、圧延されず面転写させた後、これを巻き取り機で紙巻に巻き取ることに
よって１２５μｍのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を製造した以外は、実施例１５と同
様にしてフィルムを製膜した。なお、加飾層（Ｂ）の形成において、印刷抜けがなく、良
好であった。
【０４７０】
　〔比較例１〕
　多層構造重合体（Ｉ－３）１００部に、配合剤としてチバスペシャリティケミカルズ社
製商品名「チヌビン２３４」２．７部、旭電化工業社製商品名「アデカスタブＡＯ－５０
」０．１部、及び旭電化工業社製商品名「アデカスタブＬＡ－５７」０．３部を添加した
後、ヘンシェルミキサーを用いて混合した。この樹脂組成物（ＩＩＩ－Ｃ１）を２３０℃
に加熱した脱気式押出機（池貝鉄工（株）製ＰＣＭ－３０（商品名））に供給し、混練し
てペレットを得た。そして、この樹脂組成物（ＩＩＩ）のペレットを用いた以外は、実施
例１と同様にして実施した。
【０４７１】
　〔比較例２～５〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－１３）～（Ｉ－１６）の
それぞれを用いた樹脂組成物（ＩＩＩ－Ｃ２）～（ＩＩＩ－Ｃ５）を使用する以外は、実
施例１と同様に実施した。
【０４７２】
　〔比較例６〕
　多層構造重合体（Ｉ－３）１００部の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－５）１６部およ
び熱可塑性重合体（ＩＩ－１）８４部を用いる以外は、比較例１と同様にしてアクリル樹
脂フィルム状物（Ａ）を製膜した。
【０４７３】
　〔実施例１８〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）１００部、水酸基を含有する重合体（Ｖ－１）１０部、配合
剤としてチバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン２３４」２．７部、旭電化
工業社製商品名「アデカスタブＡＯ－５０」０．１部、及び旭電化工業社製商品名「アデ
カスタブＬＡ－５７」０．３部を、ヘンシェルミキサーを用いて混合した。この樹脂組成
物（ＩＶ）を２３０℃に加熱した脱気式押出機（池貝鉄工（株）製ＰＣＭ－３０（商品名
））に供給し、混練してペレットを得た。
【０４７４】
　得られたペレットを８０℃で一昼夜乾燥し、３００ｍｍ巾のＴダイを取り付けた４０ｍ
ｍφのノンベントスクリュー型押出機（Ｌ／Ｄ＝２６）を用いて、シリンダー温度１８０
～２４０℃、Ｔダイ温度２４０℃の条件で、１２５μｍ厚みのアクリル樹脂フィルム状物
（Ａ）を製膜した。
【０４７５】
　実施例１と同様の方法で、グラビア印刷加工を施した後、インモールド成形により積層
成形品を得た。
【０４７６】
　〔実施例１９～２４〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－７）～（Ｉ－１２）のそ
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れぞれを用いる以外は、実施例１８と同様に実施した。
【０４７７】
　〔実施例２５～２７〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－１）と熱可塑性重合体（
ＩＩ－１）とを表６に示す配合比で用いる以外は、実施例１８と同様に実施した。
【０４７８】
　〔実施例２８〕
　配合剤として、旭電化工業社製商品名「アデカスタブ２６０」０．４部を追加して用い
る以外は実施例２６と同様に実施した。
【０４７９】
　〔実施例２９〕
　実施例２６と同様にしてペレットを得た。
【０４８０】
　得られたペレットを８０℃で一昼夜乾燥し、３００ｍｍ巾のＴダイを取り付けた４０ｍ
ｍφのノンベントスクリュー型押出機（Ｌ／Ｄ＝２６）を用いて、シリンダー温度１８０
～２４０℃、Ｔダイ温度２４０℃の条件で、Ｔダイを介して溶融押出を行った。押出した
樹脂は、７５℃に温調した冷却用の鏡面ロール（クロムメッキ加工した表面粗度が０．２
Ｓのロール）と、平均粒度４０μｍのアルミナを５０部含有したシリコーンゴムロールと
で挟み込み、厚さ１２５μｍのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を製膜した。
【０４８１】
　実施例１と同様の方法で、グラビア印刷加工を施した後、インモールド成形により積層
成形品を得た。なお、実施例２９のフィルムを用いた場合、印刷抜けが発生しなかった。
【０４８２】
　〔実施例３０～３２〕
　配合剤の１つとして用いたチバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン２３４
」２．７部の代わりに、それぞれ旭電化工業社製商品名「アデカスタブＬＡ－３１」２．
１部（実施例３０）、チバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン３２９」２．
５部（実施例３１）、チバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン１５７７」１
．０部（実施例３２）を使用した以外は、実施例２９と同様に実施した。
【０４８３】
　実施例１と同様の方法で、グラビア印刷加工を施した後、インモールド成形により積層
成形品を得た。なお、実施例３０～３２のフィルムを用いた場合、印刷抜けが発生しなか
った。
【０４８４】
　〔実施例３３〕
　熱可塑性樹脂層（Ｃ）として、ＡＢＳ樹脂（ＵＭＧ　ＡＢＳ社製、商品名「ダイヤペッ
トＡＢＳ　ＳＷ７」）を用い、３００ｍｍ巾のＴダイを取り付けた、４００メッシュのス
クリーンメッシュを設けた４０ｍｍφのノンベントスクリュー型押出機（Ｌ／Ｄ＝２６）
を用いて、シリンダー温度１８０℃～２２０℃、Ｔダイ温度２３０℃の条件で、Ｔダイを
介して溶融押出を行った。押出した樹脂は、７５℃に温調した３本のポリッシングロール
を介して、厚み１２５μｍの熱可塑性樹脂フィルム（Ｃ）を製膜した。
【０４８５】
　次に、実施例２９で作製したアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の鏡面ロールと接してい
た面にシルバーメタリック調の印刷を施し加飾層（Ｂ）を形成した。この印刷済みのアク
リル樹脂フィルム状物（Ａ）を上記の熱可塑性樹脂フィルムに、熱可塑性樹脂フィルム層
と加飾層とが接するように、エンボスロールを介して熱ラミネーションして積層フィルム
を得た。
【０４８６】
　実施例１と同様の方法で、インモールド成形により積層成形品を得た。
【０４８７】
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　〔実施例３４〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）６５部、熱可塑性重合体（ＩＩ－２）［ＭＭＡ／ＭＡ共重合
体（ＭＭＡ／ＭＡ＝９０／１０（質量比）、還元粘度ηｓｐ／ｃ＝０．０５６Ｌ／ｇ）］
２５部、水酸基を含有する重合体（Ｖ－１）１０部、配合剤として熱可塑性重合体（ＶＩ
Ｉ－１）３部、チバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン２３４」１．４部、
旭電化工業社製商品名「アデカスタブＡＯ－６０」０．１部、旭電化工業社製商品名「ア
デカスタブＬＡ－６７」０．３部、及び城北化学工業社製商品名「ＪＰ３３３Ｅ」０．３
部を、ヘンシェルミキサーを用いて混合した。この樹脂組成物（ＩＶ）を２３０℃に加熱
した脱気式押出機（池貝鉄工（株）製ＰＣＭ－３０（商品名））に供給し、混練してペレ
ットを得た。そして、この樹脂組成物（ＩＶ）のペレットを用いた以外は、実施例２９と
同様に実施した。なお、実施例３４のフィルムを用いた場合、印刷抜けが発生しなかった
。
【０４８８】
　〔実施例３５〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）を７０部、熱可塑性重合体（ＩＩ－２）を２３部、ＰＭＭＡ
系架橋粒子として株式会社日本触媒製商品名「エポスターＭＡ１００４」７部を用い、配
合剤として熱可塑性重合体（ＶＩＩ－１）３部、チバスペシャリティケミカルズ社製商品
名「チヌビン２３４」１．４部、旭電化工業社製商品名「アデカスタブＡＯ－６０」０．
１部、旭電化工業社製商品名「アデカスタブＬＡ－６７」０．３部を用いる以外は実施例
２５と同様に実施した。
【０４８９】
　〔実施例３６〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）の使用量を７０部、熱可塑性重合体（ＩＩ－２）の使用量を
２０部に変更し、水酸基を含有する重合体（Ｖ－１）１０部の代わりに、ＰＭＭＡ系架橋
粒子として株式会社日本触媒製商品名「エポスターＭＡ１００４」１０部に変更する以外
は実施例３４と同様に実施した。なお、実施例３６のフィルムを用いた場合、印刷抜けが
発生しなかった。
【０４９０】
　〔比較例７〕
　多層構造重合体（Ｉ－３）１００部、水酸基を含有する重合体（Ｖ－１）を１０部、配
合剤としてチバスペシャリティケミカルズ社製商品名「チヌビン２３４」２．７部、旭電
化工業社製商品名「アデカスタブＡＯ－５０」０．１部、及び旭電化工業社製商品名「ア
デカスタブＬＡ－５７」０．３部を混合した樹脂組成物（ＩＶ）を用いた以外は、実施例
１８と同様にして実施した。
【０４９１】
　〔比較例８～１１〕
　多層構造重合体（Ｉ－３）の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－１３）～（Ｉ－１６）の
それぞれを用いる以外は、比較例７と同様に実施した。
【０４９２】
　〔比較例１２〕
　多層構造重合体（Ｉ－３）１００部の代わりに、多層構造重合体（Ｉ－５）１６部およ
び熱可塑性重合体（ＩＩ－１）８４部を用い、さらに配合剤として、旭電化工業社製商品
名「アデカスタブ２６０」０．４部を追加して用いる以外は比較例７と同様に実施した。
【０４９３】
　〔実施例３７〕
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）として実施例１で得られたペレット（樹脂組成物（Ｉ
ＩＩ－１））と、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）として比較例１で得られたペレ
ット（樹脂組成物（ＩＩＩ－Ｃ１））を用いて、アクリル樹脂積層フィルムを製膜した。
【０４９４】
　具体的には、ペレットを８０℃で一昼夜乾燥し、それぞれ６５ｍｍφノンベントスクリ



(73) JP 4406304 B2 2010.1.27

10

20

30

40

50

ュー一軸押出機、４０ｍｍφノンベントスクリュー一軸押出機、３００ｍｍ巾のマルチマ
ニホールド型ダイスを用いて、シリンダー温度１８０～２４０℃、Ｔダイ温度２４０℃で
共押出成形し、表層に位置するアクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）の厚みが１０μｍ
、およびその下層に位置するアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）の厚みが１１５μｍの総厚
１２５μｍのアクリル樹脂積層フィルムを得た。なお、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）
は６５ｍｍφ、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’－ａ）は４０ｍｍφ押出機でそれぞれ押
出した。
【０４９５】
　実施例１と同様の方法で、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）側にグラビア印刷加工を施
した後、インモールド成形により積層成形品を得た。
【０４９６】
　〔実施例３８～４４〕
　実施例１で得られたペレット（樹脂組成物（ＩＩＩ－１））を用いる代わりに、それぞ
れ、実施例３，５、６、８～１１で得られたペレット（樹脂組成物（ＩＩＩ－３）、（Ｉ
ＩＩ－５）、（ＩＩＩ－６）、（ＩＩＩ－８）～（ＩＩＩ－１１））を用いる以外は実施
例３７と同様に実施した。
【０４９７】
　〔実施例４５〕
　比較例１で得られたペレット（樹脂組成物（ＩＩＩ－Ｃ１））を使用する代わりに、三
菱レイヨン社製アクリル系樹脂「商品名：アクリペットＭＤ」（樹脂組成物のＨＤＴ９７
℃、鉛筆硬度３Ｈ）を用いる以外は実施例４１と同様に実施した。
【０４９８】
　〔実施例４６〕
　多層構造重合体（Ｉ－１）に使用量を３３部、熱可塑性重合体（ＩＩ－１）に使用量を
６７部に変更する以外は、実施例８と同様に実施し、樹脂組成物（ＩＩＩ－４６）のペレ
ットを得た。なおこの樹脂組成物のＨＤＴは９８℃であった。
【０４９９】
　このペレットを比較例１で得られたペレット（樹脂組成物（ＩＩＩ－Ｃ１））の代わり
に用いる以外は実施例４１と同様に実施した。
【０５００】
　〔実施例４７〕
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ’）の代わりに、フッ素樹脂フィルム状物（Ａ’’）で
あるＳｏｌｖａｙ　Ｓｏｌｅｘｉｓ社製フッ化ビニリデン重合体「ＨＹＬＡＲ４６０」（
商品名）を用いる以外は、実施例３７と同様に実施した。
【０５０１】
　〔比較例１３〕
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）として、比較例１で得られたペレット（樹脂組成物（
ＩＩＩ－Ｃ１））を用いる以外は実施例３７と同様に実施した。
【０５０２】
　〔比較例１４～１７〕
　比較例２～５で得られたペレット（樹脂組成物（ＩＩＩ－Ｃ２）～（ＩＩＩ－Ｃ５））
をそれぞれ用いる以外は比較例１３と同様に実施した。
【０５０３】
　〔比較例１８〕
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）として、比較例１で得られたペレット（樹脂組成物（
ＩＩＩ－Ｃ１））を用いる以外は実施例４５と同様に実施した。
【０５０４】
　〔比較例１９〕
　アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）として、比較例１で得られたペレット（樹脂組成物（
ＩＩＩ－Ｃ１））を用いる以外は実施例４７と同様に実施した。
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【０５０５】
　〔実施例４８〕
　実施例１で得られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）上に光硬化性樹脂溶液をコンマロ
ールコーターにて塗工幅２５０ｍｍで塗工を行った。引き続いて、下記表２の温度条件に
設定したトンネル型乾燥炉（巾８００ｍｍ，高さ１００ｍｍ，長さ８ｍ，４つの乾燥ゾー
ン（１ゾーンの長さ２ｍ）に分割，シートの動きに対して向流になるように熱風を送り込
む方式）の中を、１０ｍ／分の速度で通過させて溶剤を揮発させ、光硬化性樹脂（Ｚ）層
を形成した。この時の各乾燥ゾーンの滞在時間を下記表２に示す。
【０５０６】
【表２】

【０５０７】
　続いて、幅２００ｍｍにスリットして２０ｍの長さにＡＢＳ製コアにロール状に巻き取
った。
【０５０８】
　この光硬化性アクリル樹脂フィルムを、光硬化性樹脂組成物が金型の内壁面に向き合う
ように金型内に配置し、次いで赤外線ヒーターにより温度３５０℃で１０秒間光硬化性ア
クリル樹脂フィルムを予備加熱した後、さらに加熱を行いながら真空吸引することにより
金型形状に光硬化性アクリル樹脂フィルムを追従させた。なお、この金型の形状は、切頭
角錐形状で、切頭面のサイズは１００ｍｍ×１００ｍｍで、底面のサイズは１０８ｍｍ×
１１７ｍｍ、深さは１０ｍｍであり、切頭面の端部の曲率半径がそれぞれ３，５，７，１
０ｍｍであった。その際の金型追従性を目視で評価したところ、各端部とも良好に追従し
ていた。
【０５０９】
　次に、成形温度２８０～３００℃、金型温度４０～６０℃の条件において、ポリカーボ
ネート樹脂を成形樹脂として用いてインサート成形を行い、光硬化性アクリル樹脂フィル
ムが成形品表面に密着した積層成形品を得た。
【０５１０】
　次いで、紫外線照射装置を用いて、約７００ｍＪ／ｃｍ2の紫外線を照射して、光硬化
性樹脂組成物を硬化させ、積層成形品の表面物性を評価した。
【０５１１】
　〔実施例４９～５８〕
　実施例２～１１で得られたそれぞれのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いる以外は
、実施例４８と同様に実施した。
【０５１２】
　〔比較例２０～２４〕
　比較例２～６で得られたそれぞれのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いる以外は、
実施例４８と同様に実施した。
【０５１３】
　〔実施例５９〕
　実施例３３で得られた熱可塑性樹脂フィルム（Ｃ）に加飾層（Ｂ）としてグラビア印刷
にて木目柄および漆黒柄を施し、最後に加熱ロールを介して、加飾層（Ｂ）が実施例１で
得られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）に接するように配して、熱ラミネーションして
積層フィルムを得た。
【０５１４】
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　得られた積層フィルムを、アクリル樹脂フィルム状物（Ａ）側がキャビティー側になる
ように、真空引き機能を持つ金型内に配置し、１４０℃で１分間加熱した後、真空成形を
行い、不要部をトリミングした。キャビティー側の金型の底に１ｃｍ2四方で深さ１ｍｍ
の凹み（位置は、中央のゲートから横方向に３ｃｍの位置）がある金型に、真空成形した
積層フィルムをアクリル樹脂フィルム状物側がキャビティー側になるように、金型の底に
配置した。次に、積層フィルムの熱可塑性樹脂フィルム側に基材となるＡＢＳ樹脂（ＵＭ
Ｇ　ＡＢＳ社製、商品名「ダイヤペットＡＢＳバルクサムＴＭ２５」）を射出成形し、イ
ンサート成形により積層成形品を得た。
【０５１５】
　詳細な成形品形状は、縦１５０ｍｍ×横１２０ｍｍ×厚み２ｍｍ、深さ１０ｍｍの箱型
であり、金型のゲート位置は、成形品中央に１箇所と、中央ゲートの上下（成形品縦方向
）４０ｍｍの位置に各１箇所の計３箇所であり、ゲート形状は、直径１ｍｍのピンポイン
トゲートである。
【０５１６】
　射出成形は、日本製鋼所社製、Ｊ８５ＥＬＩＩ型射出成形機（商品名）を用い、シリン
ダー温度２５０℃、射出速度３０％、射出圧力４３％、金型温度６０℃の条件で行った。
【０５１７】
　〔実施例６０～６９〕
　実施例２～１１で得られたそれぞれのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を用いる以外は
、実施例５９と同様に実施した。
【０５１８】
　〔実施例７０〕
　あらかじめフィルム状に成形した熱可塑性樹脂層（Ｃ）に加飾層（Ｂ）としてグラビア
印刷にて木目柄を施し、最後に加熱ロールを介して、加飾層（Ｂ）がアクリル樹脂フィル
ムに接するように配して、熱ラミネーションして積層フィルムを得た以外は実施例６７と
同様に実施した。
【０５１９】
　〔実施例７１〕
　実施例６７と同様に実施して積層シートを得た。
【０５２０】
　この積層シートを用いて、実施例１記載のインモールド成形法により積層成形品を得た
。
【０５２１】
　〔実施例７２〕
　製膜の際、幅０．５ｍｍのスリットから押出した溶融状態のアクリル樹脂組成物を２本
の金属製冷却ロール間に通し、バンク（樹脂溜まり）の無い状態で樹脂を挟持し圧延され
ず面転写させた後、これを巻き取り機で紙巻に巻き取ることによって１２５μｍのアクリ
ル樹脂フィルムを製造する以外は実施例６７と同様に実施した。なお、加飾層（Ｂ）形成
において、印刷抜けが少なく良好であった。
【０５２２】
　〔実施例７３～７８〕
　実施例１２～１７で得られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）をそれぞれ用いる以外は
実施例６７と同様に実施した。
【０５２３】
　〔比較例２５～３０〕
　比較例１～６で得られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）をそれぞれ用いる以外は実施
例６７と同様に実施した。
【０５２４】
　〔実施例７９〕
　熱可塑性樹脂層（Ｃ）としての厚さ９０μｍの着色ランダムポリプロピレン樹脂フィル
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ト硬化剤を３質量％配合してなる２液硬化型ウレタン樹脂系インキ「ラミスター」（東洋
インキ社製；商品名）を使用してグラビア印刷法により加飾層（Ｂ）（木目柄および漆黒
柄）を印刷し、さらに印刷面上に、アクリル－ポリエステル－塩化酢酸ビニル系熱接着性
樹脂をグラビアコート法により乾燥後の塗布量１．５ｇ／ｍ2に塗工して接着層（Ｄ）を
形成した。しかる後、接着層面に、表面保護層として実施例１と同様の方法で得た５０μ
ｍのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を、フィルム表面温度１２０℃の条件で熱ラミネー
トし、表面温度１８０℃の金属製エンボスロールにて導管柄のエンボス加工を施して、建
材用積層フィルムを得た。次いで、この建材用積層フィルムに、接着層（Ｄ）として水性
２液ウレタン系接着剤を乾燥後の塗布量１０ｇ／ｍ2にスプレー塗装、乾燥した曲率半径
０．５Ｒの形状のポリエステル樹脂系三次元形状基材に、建材用積層フィルムを温度８０
℃の条件にて三次元ラミネートして、三次元形状を有する積層成形品を得た。
【０５２５】
　〔実施例８０～８９〕
　実施例２～１１と同様の方法で得た５０μｍのアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）をそれ
ぞれ用いる以外は、実施例７９と同様の方法で実施した。
【０５２６】
　〔実施例９０〕
　実施例８７で得られた建材用積層フィルムを用いて、実施例１と同様にインモールド成
形を実施して積層成形品を得た。
【０５２７】
　〔実施例９１〕
　実施例８７で得られた建材用積層フィルムを用いて、実施例５９と同様にインサート成
形を実施して積層成形品を得た。
【０５２８】
　〔比較例３１～３６〕
　比較例１～６で得られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）をそれぞれ用いる以外は実施
例７９と同様に実施した。
【０５２９】
　〔比較例３７〕
　比較例３１で得られた建材用積層フィルムを用いて、実施例５９と同様にインサート成
形を実施して積層成形品を得た。
【０５３０】
　実施例１～１７および比較例１～６で用いた樹脂組成物（ＩＩＩ）の樹脂成分の組成と
ゲル含有率、得られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）および積層成形品の評価結果とを
表３～５に示す。
【０５３１】
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【０５３２】
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【表４】

【０５３３】
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【表５】

【０５３４】
　実施例１８～３６並びに比較例７～１２で用いた樹脂組成物（ＩＶ）の樹脂成分の組成
とゲル含有率、得られたアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）又は積層フィルムおよび積層成
形品の評価結果とを表６～８に示す。
【０５３５】
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【０５３６】
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【表７】

【０５３７】
【表８】

【０５３８】
　実施例３７～４７並びに比較例１３～１９で、アクリル樹脂積層フィルムに用いたフィ
ルム状物の種類、及び得られたアクリル樹脂積層フィルム、積層成形品の評価結果を表９
に示す。
【０５３９】
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【表９】

【０５４０】
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　実施例４８～５８並びに比較例２０～２４において得られた光硬化性アクリル樹脂フィ
ルムおよび積層成形品の評価結果を表１０に示す。
【０５４１】
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【表１０】

【０５４２】
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　実施例５９～７８並びに比較例２５～３０において得られた積層フィルムおよび積層成
形品の評価結果を表１１、１２に示す。
【０５４３】
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【表１１】

【０５４４】
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【０５４５】
　実施例７９～９１並びに比較例３１～３７において得られた建材用積層フィルムの評価
結果を表１３、１４に示す。
【０５４６】
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【表１３】

【０５４７】
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【表１４】

【産業上の利用可能性】
【０５４８】
　本発明のアクリル樹脂フィルム状物（Ａ）を有する積層成形品は、特に車輌用途、建材
用途に適している。具体例としては、インストルメントパネル、コンソールボックス、メ
ーターカバー、ドアロックペゼル、ステアリングホイール、パワーウィンドウスイッチベ
ース、センタークラスター、ダッシュボード等の自動車内装用途、ウェザーストリップ、
バンパー、バンパーガード、サイドマッドガード、ボディーパネル、スポイラー、フロン
トグリル、ストラットマウント、ホイールキャップ、センターピラー、ドアミラー、セン
ターオーナメント、サイドモール、ドアモール、ウインドモール等、窓、ヘッドランプカ
バー、テールランプカバー、風防部品等の自動車外装用途、ＡＶ機器や家具製品のフロン
トパネル、ボタン、エンブレム、表面化粧材等の用途、携帯電話等のハウジング、表示窓
、ボタン等の用途、さらには家具用外装材用途、壁面、天井、床等の建築用内装材用途、
サイディング等の外壁、塀、屋根、門扉、破風板等の建築用外装材用途、窓枠、扉、手す
り、敷居、鴨居等の家具類の表面化粧材用途、各種ディスプレイ、レンズ、ミラー、ゴー
グル、窓ガラス等の光学部材用途、あるいは電車、航空機、船舶等の自動車以外の各種乗
り物の内外装用途、瓶、化粧品容器、小物入れ等の各種包装容器および材料、景品や小物
等の雑貨等のその他各種用途等に好適に使用することができる。
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