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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　樹脂組成物層の厚みを制御するために樹脂組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子であって、
　室温における１０％圧縮変位時の圧縮強度が０．０５～１０ＭＰａの範囲内であり、
　室温から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が５％以下で
あり、
　体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であり、
　粒子径の変動係数が１５％以下であり、
　架橋アクリル酸エステル系樹脂からなり、
　前記架橋アクリル酸エステル系樹脂が、アクリル酸エステル系単官能単量体７９～９５
質量％と架橋性単量体５～２１質量％とを含む単量体混合物を重合させることによって得
られる重合体であり、
　前記単量体混合物が、アクリル酸ｎ－ブチルを６７質量％以上含むことを特徴とする樹
脂組成物層用スペーサー粒子。
【請求項２】
　請求項１に記載の樹脂組成物層用スペーサー粒子であって、
　－２０℃から室温への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が３０％以
下であることを特徴とする樹脂組成物層用スペーサー粒子。
【請求項３】
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　樹脂組成物層の厚みを制御するために樹脂組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子であって、
　室温における１０％圧縮変位時の圧縮強度が０．０５～１０ＭＰａの範囲内であり、
　－２０℃から室温への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が３０％以
下であり、
　体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であり、
　粒子径の変動係数が１５％以下であり、
　架橋アクリル酸エステル系樹脂からなり、
　前記架橋アクリル酸エステル系樹脂が、アクリル酸エステル系単官能単量体７９～９５
質量％と架橋性単量体５～２１質量％とを含む単量体混合物を重合させることによって得
られる重合体であり、
　前記単量体混合物が、アクリル酸ｎ－ブチルを６７質量％以上含むことを特徴とする樹
脂組成物層用スペーサー粒子。
【請求項４】
　樹脂組成物層の厚みを制御するために樹脂組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子であって、
　樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変
位時の圧縮荷重として測定される室温での圧縮強度が、０．０１～２Ｎの範囲内であり、
　樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変
位時の圧縮荷重として測定される圧縮強度の、－５０℃から５０℃への温度変化による変
化率が、１５％以下であり、
　体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であり、
　粒子径の変動係数が１５％以下であり、
　架橋アクリル酸エステル系樹脂からなり、
　前記架橋アクリル酸エステル系樹脂が、アクリル酸エステル系単官能単量体７９～９５
質量％と架橋性単量体５～２１質量％とを含む単量体混合物を重合させることによって得
られる重合体であり、
　前記単量体混合物が、アクリル酸ｎ－ブチルを６７質量％以上含むことを特徴とする樹
脂組成物層用スペーサー粒子。
【請求項５】
　シート基材と、該シート基材上に形成された樹脂組成物層とを備える積層シートであっ
て、
　上記樹脂組成物層が、請求項１～４の何れか１項に記載の樹脂組成物層用スペーサー粒
子を含むことを特徴とする積層シート。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、樹脂組成物層（例えば、部材同士を接着する樹脂組成物層等）の厚みを制御
する（特に厚みを均一かつ所望の厚みに調整する）ために、樹脂組成物層中に添加される
樹脂組成物層用スペーサー粒子およびその用途（積層シート）に関するものであり、より
詳細には、温度による圧縮強度の変化が少ない樹脂組成物層用スペーサー粒子およびその
用途（積層シート）に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　電子部品の小型化への要望に伴い、複数の電子部材を積層して多層の電子部材積層体と
する３次元実装への動きが進んできている。また、電子部材積層体等の電子部品を更に小
型化させる研究が進められている。これに伴い、電子部材積層体における電子部材同士を
接合（接着）する電子部材接合層、例えば、圧力センサを構成する複数の部材同士を接合
する接合層は極めて薄い薄膜となり、更に微細な構造が形成されるようになってきた。こ
のような３次元実装の電子部材積層体においては、（各）接合部において各電子部材に損
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傷がなく、かつ、各電子部材同士を平行に保って積層することが求められている。
【０００３】
　これに対して、従来は、信頼性の高い電子部材積層体を得ることを目的として、下層の
ワイヤーを保護することや、複数の電子部材を互いに平行に保って積層することを目的と
して、電子部材間にスペーサーを介在させる方法等が検討されていた。このような方法と
して、例えば、特許文献１に、複数の電子部材を積層する際に、一方の電子部材における
他方の電子部材が積層される方の面上にスペーサーを散点状に形成した後、他方の電子部
材を積層する方法が開示されている。
【０００４】
　しかしながら、特許文献１に開示されているスペーサーは、ペーストを散点状に塗布し
て硬化させたバンプによって形成されているので、径が不均一になり易く、その結果とし
て、各電子部材間の間隔が不均一になり易い。
【０００５】
　また、特許文献２には、複数の電子部材を積層する際に、接合する電子部材の間にスペ
ーサーを介在させる方法が開示されている。
【０００６】
　しかしながら、特許文献２に開示されているスペーサーは、合成樹脂の塗布面積を拡大
させるための平板状（直方体状または円板状）の部材であり、各電子部材間の間隔を均一
化する粒子形状のものではない。
【０００７】
　また、スペーサー粒子の配合された接着剤層が検討されている。例えば、特許文献３に
は、熱硬化性樹脂組成物と、接着剤硬化後の膜厚を実質的に規定する粒子径を有する硬質
プラスチック微粒子とを必須成分とする接着剤が記載されている。また、特許文献３の実
施例には、平均粒子径２０μｍの硬質プラスチック微粒子を含み、硬質プラスチック微粒
子の平均粒子径２０μｍとほぼ同じ寸法（２１μｍ又は２２μｍ）の膜厚の接着剤膜にて
シリコン素子とリードフレームとを接着できる旨が記載されている。
【０００８】
　しかしながら、特許文献３では、硬質プラスチック微粒子の組成及び物性については、
「例えば、ジビニルベンゼンを含むモノマーを重合させたビニル系重合体の微粒子」と記
載されているだけであり、硬質プラスチック微粒子の圧縮強度等の物性は全く不明である
ので、硬質プラスチック微粒子の圧縮強度が高すぎることによる問題、または硬質プラス
チック微粒子の圧縮強度が高すぎることによる問題が生じる可能性が高い。
【０００９】
　硬質プラスチック微粒子の圧縮強度が高すぎる場合、硬質プラスチック微粒子が硬すぎ
るために、接着剤膜に接する部材を傷付ける可能性がある。また、硬質プラスチック微粒
子の圧縮強度が高すぎる場合、接着剤膜の変形性が乏しいため、接着剤膜に接する部材が
変形しなければならない場合（例えば接着剤膜に接する部材が圧力センサのダイヤフラム
である場合）には、接着剤膜を含むデバイスの性能を低下させてしまう。一方、硬質プラ
スチック微粒子の圧縮強度が低すぎる場合、実用使用領域での硬質プラスチック微粒子の
抗圧縮力が小さくなり、接着剤膜に圧力をかけたときに硬質プラスチック微粒子が、破壊
するか、あるいは大きく変形し、接着剤膜の膜厚を適正な膜厚に保つことができない。さ
らに、硬質プラスチック微粒子の圧縮強度が低すぎる場合、接着剤膜に適正な強度を持た
せるために、接着剤膜に添加する硬質プラスチック微粒子の個数を多くする必要がある。
これは、製造コストの増大を招く。
【００１０】
　また、特許文献４、５、及び７には、平均粒子径が２～２００μｍであり、ＣＶ値が１
０％以下であり、かつ、Ｋ値が９８０～１００００Ｎ／ｍｍ2であるスペーサー粒子を含
有する電子部品用接着剤が開示されている。また、特許文献６及び８には、ＣＶ値が１０
％以下であり、好ましくは平均粒子径が３～２００μｍであり、好ましくはＫ値が９８０
～４９００Ｎ／ｍｍ2であるスペーサー粒子を含有する電子部品用接着剤が開示されてい
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る。ここで、Ｋ値は、下記式により求められる数値である。
【００１１】
　Ｋ＝（３／√２）・Ｆ・Ｓ-3/2・Ｒ-1/2

　（上記式中、Ｆ、Ｓはそれぞれスペーサー粒子の１０％圧縮変形における荷重値（ｋｇ
ｆ）、圧縮変位（ｍｍ）を表し、Ｒはスペーサー粒子の半径（ｍｍ）を表す）
なお、特許文献４～８にはＫ値の測定温度が記載されていないが、特許文献４～８と同一
の出願人による特許文献１２において２０℃のＫ値が規定されていることから、特許文献
４～８におけるＫ値の測定温度は、室温であるものと考えられる。
【００１２】
　特許文献４～８に記載のスペーサー粒子を電子部品用接着剤中に使用することにより、
２層以上の電子部材を電子部品用接着剤で接合する際に、電子部材間の距離を高精度に保
ち、かつ、信頼性の高い電子部材積層材を得ることができる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１３】
【特許文献１】特開２００３－１７９２００号公報
【特許文献２】特開２００６－６６８１６号公報
【特許文献３】特開平１１－１８９７６５号公報
【特許文献４】特開２００９－１５５４５０号公報
【特許文献５】特開２００９－１５８７１２号公報
【特許文献６】国際公開第２００８／０１０５５５号
【特許文献７】特開２０１０－２１５８６３号公報
【特許文献８】国際公開第２００８／０８４８４３号
【特許文献９】特許第４２１８８４８号公報
【特許文献１０】特開平７－１９６７５２号公報
【特許文献１１】特開平８－２７８５０６号公報
【特許文献１２】特開平９－１１３９１６号公報
【特許文献１３】特開平９－２１８４１４号公報
【特許文献１４】特開２０００－３４３０６号公報
【特許文献１５】特開２０００－９８３９７号公報
【特許文献１６】特開平３－３７２０１号公報
【特許文献１７】特開２０１１－１６３８８４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１４】
　しかしながら、特許文献４～８に記載のスペーサー粒子は、圧縮強度が高すぎるために
、硬すぎて、接着剤層に接する部材を傷付ける可能性がある。また、特許文献４～８に記
載のスペーサー粒子は、圧縮強度が高すぎるために、接着剤層の変形性が乏しい。このた
め、接着剤層に接する部材が変形しなければならない場合（例えば接着剤層に接する部材
が圧力センサのダイヤフラムである場合）には、接着剤層を用いたデバイスの性能（例え
ば接着剤層を用いた圧力センサの感度）を低下させてしまう。
【００１５】
　また、本願発明者等が、特許文献４～８で規定されたＫ値の数値範囲（９８０～４９０
０Ｎ／ｍｍ2）に含まれるＫ値を有する架橋メタクリル酸メチル重合体粒子を作製し、こ
の架橋メタクリル酸メチル重合体粒子を圧力センサの接着剤層に添加したところ、温度に
よって圧力センサの感度が大きく変化する傾向が見られ、圧力センサの測定精度が良好で
なかった。これは、温度変化によってスペーサー粒子の圧縮強度が変化し、圧力による樹
脂組成物層用スペーサー粒子の粒子径の変化し易さが変化することによって、同一の圧力
が圧力センサに印加されたときの樹脂組成物層の厚みの変化量が温度によって異なるもの
となってしまうためであると考えられる。
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【００１６】
　本発明は、上記従来の課題に鑑みなされたものであり、その目的は、樹脂組成物層中に
添加されたときに、樹脂組成物層に接する部材を傷付けることを防止でき、樹脂組成物層
の十分な変形性を確保でき、かつ温度変化による樹脂組成物層の特性の変化を抑制できる
（したがって、温度変化による樹脂組成物層を含むデバイスの特性の変化、例えば温度変
化による樹脂組成物層を含む圧力センサの感度の変化を抑制できる）樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子を提供することにある。また、本発明の他の目的は、シート基材の傷付きを防
止でき、かつ温度変化による特性の変化を抑制できる積層シートを提供することにある。
【００１７】
　なお、樹脂組成物層用スペーサー粒子ではないが、液晶層の厚さを均一に制御するため
の液晶層用スペーサーとして、１５０ｋｇ／ｍｍ2を超える圧縮強度を有するスペーサー
（特許文献９）、１０％圧縮変位応力が５．０～１０．０ｋｇ／ｍｍ2の範囲にある架橋
ポリマー粒子（特許文献１０）、１０％圧縮弾性率が６００～３０００ｋｇ／ｍｍ2であ
る粒子からなる液晶表示用スペーサー（特許文献１１）、前述したＫ値が２０℃で３５０
～６００ｋｇ／ｍｍ2の範囲である架橋微粒子からなる液晶表示用スペーサー（特許文献
１２）、前述したＫ値が２５０～７００ｋｇｆ／ｍｍ2の範囲である重合体微粒子からな
る液晶表示用スペーサー（特許文献１３）、前述したＫ値が２５０～１０００ｋｇ／ｍｍ
2である微粒子からなる液晶表示素子用スペーサー（特許文献１４）、及び、圧縮破壊強
度が０．１～１．０ｇｆである微粒子を用いてなる液晶表示素子用スペーサー（特許文献
１５）が知られている。
【００１８】
　しかしながら、これらのスペーサーは、圧縮強度が高すぎる（１０％圧縮変位時の圧縮
強度が、少なくとも５．０ｋｇ／ｍｍ2以上である）ため、樹脂組成物層用スペーサー粒
子として適さない場合がある。圧縮強度が高すぎるスペーサーを用いて樹脂組成物層を形
成すると、スペーサーが硬すぎるために、樹脂組成物層に接する部材（樹脂膜等）を傷付
ける可能性がある。また、スペーサーの圧縮強度が高すぎる場合、樹脂組成物層の変形性
が乏しいため、樹脂組成物層に接する部材が変形しなければならない場合（例えば樹脂組
成物層に接する部材が圧力センサのダイヤフラムである場合）には、樹脂組成物層を用い
たデバイスの性能（例えば樹脂組成物層を用いた圧力センサの感度）を低下させてしまう
。さらに、特許文献９～１５では、温度変化によるスペーサーの圧縮強度の変化について
何ら考慮されていない。
【課題を解決するための手段】
【００１９】
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、上記の課題を解決するために、樹脂組成物
層の厚みを制御するために樹脂組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペーサー粒子で
あって、室温における１０％圧縮変位時の圧縮強度が０．０５～１０ＭＰａの範囲内であ
り、室温から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が５％以下
であり、体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であり、粒子径の変動係数が１５％以
下であることを特徴としている。また、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、上記
の課題を解決するために、樹脂組成物層の厚みを制御するために樹脂組成物層中に添加さ
れる樹脂組成物層用スペーサー粒子であって、室温における１０％圧縮変位時の圧縮強度
が０．０５～１０ＭＰａの範囲内であり、－２０℃から室温への温度変化による１０％圧
縮変位時の圧縮強度の変化率が３０％以下であり、体積平均粒子径が２～２００μｍの範
囲内であり、粒子径の変動係数が１５％以下であることを特徴としている。
【００２０】
　これらの構成によれば、室温から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強
度の変化率が５％以下であるか、あるいは－２０℃から室温への温度変化による１０％圧
縮変位時の圧縮強度の変化率が３０％以下であるので、本発明の樹脂組成物層用スペーサ
ー粒子を樹脂組成物層中に添加したときに、少なくとも室温から５０℃までの温度範囲、
あるいは少なくとも－２０℃から室温までの温度範囲において温度変化による樹脂組成物
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層の特性の変化を抑制できる。したがって、温度変化による樹脂組成物層を含むデバイス
の特性の変化を抑制できる。例えば、温度変化による樹脂組成物層を含む圧力センサの感
度の変化を抑制でき、良好な測定精度を有する圧力センサを実現できる。
【００２１】
　また、上記各構成によれば、室温における１０％圧縮変位時の圧縮強度が１０ＭＰａ以
下であり、従来のスペーサー粒子より柔らかく、十分な弾性があるので、樹脂組成物層に
接する部材（樹脂膜等）を傷付けることを防止できる。さらに、上記構成によれば、室温
における１０％圧縮変位時の圧縮強度が１０ＭＰａ以下であるので、樹脂組成物層の十分
な変形性を確保できる。このため、樹脂組成物層に接する部材が変形しなければならない
場合（例えば樹脂組成物層に接する部材が圧力センサのダイヤフラムである場合）に、樹
脂組成物層を用いたデバイスの性能（例えば樹脂組成物層を用いた圧力センサの感度）を
向上させることができる。
【００２２】
　また、上記各構成によれば、室温における１０％圧縮変位時の圧縮強度が０．０５ＭＰ
ａ以上であるので、樹脂組成物層に圧力をかけたときに樹脂組成物層用スペーサー粒子が
、破壊するか、あるいは大きく変形することを回避できるので、樹脂組成物層の膜厚を適
正な膜厚に制御することができる。さらに、上記構成によれば、室温における１０％圧縮
変位時の圧縮強度が０．０５ＭＰａ以上であるので、樹脂組成物層に適正な強度を持たせ
るために必要な樹脂組成物層用スペーサー粒子の添加量が増大することを回避でき、製造
コストの増大を回避できる。
【００２３】
　また、上記各構成によれば、粒子径の変動係数が１５％以下であり、粒子径のばらつき
が十分に小さいので、樹脂組成物層の膜厚を十分な精度に制御できる。
【００２４】
　また、上記各構成によれば、体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であるので、樹
脂組成物層の厚みを２～２００μｍの範囲内に制御することができ、複数の部材同士を接
着する樹脂組成物層（例えば圧力センサを構成する複数の部材同士を接着する樹脂組成物
層）として適した樹脂組成物層を実現できる。
【００２５】
　なお、本明細書において、１０％圧縮変位時の圧縮強度は、樹脂組成物層用スペーサー
粒子の１０％圧縮変位時の荷重を測定し、この荷重Ｐ（Ｎ）と、圧縮前の樹脂組成物層用
スペーサー粒子の粒子径ｄ（ｍｍ）とから、１０％圧縮変位時の圧縮強度Ｓ10を、次式
　Ｓ10＝２．８×Ｐ／（π×ｄ2）
により算出する方法、例えば、実施例の項に記載の測定方法によって測定された１０％圧
縮変位時の圧縮強度を指すものとする。また、本明細書において、「室温」とは、２３～
２５℃の温度を指すものとする。また、本明細書において、樹脂組成物層用スペーサー粒
子の体積平均粒子径は、コールターカウンター法、より詳細には実施例の項に記載の測定
方法で測定された体積平均粒子径を意味するものとする。
【００２６】
　また、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、上記の課題を解決するために、樹脂
組成物層の厚みを制御するために樹脂組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペーサー
粒子であって、樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への
１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される室温での圧縮強度が、０．０１～２Ｎの範
囲内であり、樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１
０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される圧縮強度の、－５０℃から５０℃への温度変
化による変化率が、１５％以下であり、体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であり
、粒子径の変動係数が１５％以下であることを特徴としている。
【００２７】
　上記構成において、樹脂組成物層中に添加された状態で圧縮荷重として測定される圧縮
強度は、ほぼ樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度に依存し、樹脂組成物層用スペー
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サー粒子以外の、樹脂組成物層を構成する成分の圧縮強度にはほとんど左右されない。こ
のため、上記構成における「樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層
厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される室温での圧縮強度の、－５０
℃から５０℃への温度変化による変化率が、１５％以下である」ことは、樹脂組成物層用
スペーサー粒子自体の、－５０℃から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮
強度（圧縮荷重）の変化率が小さいことを示している。したがって、上記構成によれば、
本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子を樹脂組成物層中に添加したときに、少なくとも
－５０℃から５０℃までの温度範囲において温度変化による樹脂組成物層の特性の変化を
抑制できる。したがって、温度変化による樹脂組成物層を含むデバイスの特性の変化を抑
制できる。例えば、温度変化による樹脂組成物層を含む圧力センサの感度の変化を抑制で
き、良好な測定精度を有する圧力センサを実現できる。
【００２８】
　また、上記構成によれば、樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層
厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される室温での圧縮強度が２Ｎ以下
であり、従来のスペーサー粒子より柔らかく、十分な弾性があるので、樹脂組成物層に接
する部材（樹脂膜等）を傷付けることを防止できる。さらに、上記構成によれば、樹脂組
成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧
縮荷重として測定される室温での圧縮強度が２Ｎ以下であるので、樹脂組成物層の十分な
変形性を確保できる。このため、樹脂組成物層に接する部材が変形しなければならない場
合（例えば樹脂組成物層に接する部材が圧力センサのダイヤフラムである場合）に、樹脂
組成物層を用いたデバイスの性能（例えば樹脂組成物層を用いた圧力センサの感度）を向
上させることができる。
【００２９】
　また、上記構成によれば、樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層
厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される室温での圧縮強度が０．０１
Ｎ以上であるので、樹脂組成物層に圧力をかけたときに樹脂組成物層用スペーサー粒子が
、破壊するか、あるいは大きく変形することを回避できるので、樹脂組成物層の膜厚を適
正な膜厚に制御することができる。さらに、上記構成によれば、樹脂組成物層中に４８質
量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定
される室温での圧縮強度が０．０１Ｎ以上であるので、樹脂組成物層に適正な強度を持た
せるために必要な樹脂組成物層用スペーサー粒子の添加量が増大することを回避でき、製
造コストの増大を回避できる。
【００３０】
　また、上記構成によれば、粒子径の変動係数が１５％以下であり、粒子径のばらつきが
十分に小さいので、樹脂組成物層の膜厚を十分な精度で制御できる。
【００３１】
　また、上記構成によれば、体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であるので、樹脂
組成物層の厚みを２～２００μｍの範囲内に制御することができ、複数の部材同士を接着
する樹脂組成物層（例えば圧力センサを構成する複数の部材同士を接着する樹脂組成物層
）として適した樹脂組成物層を実現できる。
【００３２】
　なお、本明細書において、樹脂組成物層中に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層
厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される圧縮強度は、例えば、実施例
の項に記載の測定方法によって測定される。
【００３３】
　本発明の積層シートは、上記の課題を解決するために、シート基材と、該シート基材上
に形成された樹脂組成物層とを備える積層シートであって、上記樹脂組成物層が、本発明
の樹脂組成物層用スペーサー粒子を含むことを特徴としている。
【００３４】
　上記構成の積層シートは、樹脂組成物層に含まれるスペーサー粒子が、温度変化による
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特性の変化が抑制された本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子であるので、温度変化に
よる樹脂組成物層の特性の変化を抑制できる。したがって、上記シート基材が、スペーサ
ーとして使用できる程度に厚みが均一であり、かつ温度変化による圧縮強度の変化が小さ
いものであれば、上記構成の積層シートは、厚みが均一であり、かつ温度変化による特性
の変化が抑制されたものとなるので、温度変化に強いスペーサーとして有用である。
【００３５】
　また、上記構成の積層シートは、樹脂組成物層に含まれるスペーサー粒子が従来のスペ
ーサー粒子より柔らかく十分な弾性がある本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子である
ので、樹脂組成物層に接するシート基材をスペーサー粒子が傷付けることを防止できる。
【発明の効果】
【００３６】
　本発明によれば、樹脂組成物層中に添加されたときに、樹脂組成物層に接する部材を傷
付けることを防止でき、樹脂組成物層の十分な変形性を確保でき、かつ温度変化による樹
脂組成物層の特性の変化を抑制できる樹脂組成物層用スペーサー粒子、および、シート基
材の傷付きを防止でき、かつ温度変化による特性の変化を抑制できる積層シートを提供で
きる。
【発明を実施するための形態】
【００３７】
　〔樹脂組成物層用スペーサー粒子〕
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層の厚みを制御するために樹脂
組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペーサー粒子であって、室温における１０％圧
縮変位時の圧縮強度が０．０５～１０ＭＰａ（約０．００５～約１ｋｇｆ／ｍｍ2）の範
囲内であり、室温から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が
５％以下であり、体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であり、粒子径の変動係数が
１５％以下である構成である。
【００３８】
　上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温における１０％圧縮変位時の圧縮強
度が０．０７ＭＰａ以上であることがより好ましく、室温における１０％圧縮変位時の圧
縮強度が０．１ＭＰａ以上であることがさらに好ましい。これにより、樹脂組成物層の膜
厚をより適正な膜厚に制御することができると共に、樹脂組成物層に適正な強度を持たせ
るために必要な樹脂組成物層用スペーサー粒子の添加量を低減して、製造コストを削減で
きる。また、上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温における１０％圧縮変位
時の圧縮強度は６ＭＰａ以下であることがより好ましい。これにより、樹脂組成物層に接
する部材（樹脂膜等）を傷付けることをさらに効果的に防止できると共に、樹脂組成物層
の十分な変形性をさらに良好にして、樹脂組成物層を用いたデバイスの性能（例えば樹脂
組成物層を用いた圧力センサの感度）をさらに向上させることができる。
【００３９】
　上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温から５０℃への温度変化による１０
％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が、３％以下であることがより好ましく、１％以下であ
ることがより好ましい。これにより、温度変化による樹脂組成物層の特性の変化をさらに
抑制できる。
【００４０】
　上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、－２０℃から室温への温度変化による１
０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が３０％以下であることがより好ましい。これにより
、－２０℃から５０℃までの温度範囲において温度変化による樹脂組成物層の特性の変化
を抑制できる。
【００４１】
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層の厚みを制御するために樹脂
組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペーサー粒子であって、室温における１０％圧
縮変位時の圧縮強度が０．０５～１０ＭＰａの範囲内であり、－２０℃から室温への温度
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変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が３０％以下であり、体積平均粒子径が
２～２００μｍの範囲内であり、粒子径の変動係数が１５％以下である構成である。
【００４２】
　上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温における１０％圧縮変位時の圧縮強
度が０．０７ＭＰａ以上であることがより好ましく、室温における１０％圧縮変位時の圧
縮強度が０．１ＭＰａ以上であることがさらに好ましい。これにより、樹脂組成物層の膜
厚をより適正な膜厚に制御することができると共に、樹脂組成物層に適正な強度を持たせ
るために必要な樹脂組成物層用スペーサー粒子の添加量を低減して、製造コストを削減で
きる。また、上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温における１０％圧縮変位
時の圧縮強度は６ＭＰａ以下であることがより好ましい。これにより、樹脂組成物層に接
する部材（樹脂膜等）を傷付けることをさらに効果的に防止できると共に、樹脂組成物層
の十分な変形性をさらに良好にして、樹脂組成物層を用いたデバイスの性能（例えば樹脂
組成物層を用いた圧力センサの感度）をさらに向上させることができる。
【００４３】
　上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、－２０℃から室温への温度変化による１
０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が、２０％以下であることがより好ましく、１０％以
下であることがさらに好ましい。これにより、温度変化による樹脂組成物層の特性の変化
をさらに抑制できる。
【００４４】
　また、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層の厚みを制御するため
に樹脂組成物層中に添加される樹脂組成物層用スペーサー粒子であって、樹脂組成物層中
に４８質量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重と
して測定される室温での圧縮強度が、０．０１～２Ｎの範囲内であり、樹脂組成物層中に
４８質量％添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重とし
て測定される圧縮強度の、－５０℃から５０℃への温度変化による変化率が、１５％以下
であり、体積平均粒子径が２～２００μｍの範囲内であり、粒子径の変動係数が１５％以
下である構成である。
【００４５】
　上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層中に４８質量％添加された
状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される室温での
圧縮強度が、０．１Ｎ以上であることがより好ましい。これにより、樹脂組成物層の膜厚
をより適正な膜厚に制御することができると共に、樹脂組成物層に適正な強度を持たせる
ために必要な樹脂組成物層用スペーサー粒子の添加量を低減して、製造コストを削減でき
る。また、上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層中に４８質量％添
加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される
室温での圧縮強度が、１Ｎ以下であることがより好ましい。これにより、樹脂組成物層に
接する部材（樹脂膜等）を傷付けることをさらに効果的に防止できると共に、樹脂組成物
層の十分な変形性をさらに良好にして、樹脂組成物層を用いたデバイスの性能（例えば樹
脂組成物層を用いた圧力センサの感度）をさらに向上させることができる。
【００４６】
　上記構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層中に４８質量％添加された
状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮荷重として測定される圧縮強度
の、－５０℃から５０℃への温度変化による変化率が、１０％以下であることがより好ま
しい。これにより、温度変化による樹脂組成物層の特性の変化をさらに抑制できる。
【００４７】
　上記各構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子の粒子径の変動係数は、１２％以下である
ことがより好ましい。これにより、樹脂組成物層の膜厚をさらに高い精度で制御できる。
【００４８】
　上記各構成の樹脂組成物層用スペーサー粒子の体積平均粒子径は、５～２００μｍの範
囲内であることがより好ましい。これにより、複数の部材同士を接着する樹脂組成物層（
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例えば圧力センサを構成する複数の部材同士を接着する樹脂組成物層）としてさらに適し
た樹脂組成物層を実現できる。
【００４９】
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂からなることが好ましく、耐溶剤性に
優れていることから架橋樹脂からなることがより好ましい。本発明の樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子は、架橋アクリル酸エステル系樹脂からなることがさらに好ましい。これによ
り、樹脂組成物層用スペーサー粒子と共に樹脂組成物層を構成するバインダー樹脂との相
溶性に優れた樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現できるので、基材樹脂と混合して樹脂
組成物層を形成したときに、基材中に樹脂組成物用スペーサー粒子が均一に分散し、均一
な厚み及び物性を持つ樹脂組成物層を得ることができる。また、耐熱性及び耐候性に優れ
た樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現できるので、基材樹脂と混合して樹脂組成物層を
形成したときに、優れた耐熱性及び耐候性を持つ樹脂組成物層を得ることができる。また
、温度変化による圧縮強度の変化率がより小さい樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現で
きる。
【００５０】
　以下、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子が架橋アクリル酸エステル系樹脂からな
る場合について、詳細に説明する。
【００５１】
　〔架橋アクリル酸エステル系樹脂からなる樹脂組成物層用スペーサー粒子〕
　上記架橋アクリル酸エステル系樹脂からなる樹脂組成物層用スペーサー粒子は、アクリ
ル酸エステル系単官能単量体と架橋性単量体とを含む単量体混合物を重合させることによ
って得られる重合体である。上記重合の方法としては、水性懸濁重合法等の懸濁重合法、
乳化重合法、シード重合法、分散重合法等が挙げられる。これらのうち、水性懸濁重合法
およびシード重合法が上記重合の方法として好ましい。
【００５２】
　上記アクリル酸エステル系単官能単量体は、重合可能なアルケニル基（広義のビニル基
）を１分子中に１つ有するアクリル酸エステルである。上記アクリル酸エステル系単官能
単量体としては、油溶性のものを使用することが好ましい。上記アクリル酸エステル系単
官能単量体としては、アクリル酸とエステル結合を形成する置換基の炭素数が１～１２の
アクリル酸エステル系単官能単量体が好ましい。上記アクリル酸とエステル結合を形成す
る置換基の炭素数が１～１２のアクリル酸エステル系単官能単量体としては、具体的には
、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アクリル酸ｎ－ブチル、アクリル酸イソブチル
、アクリル酸２－エチルヘキシル、アクリル酸ラウリル等のアクリル酸エステル等が挙げ
られる。
【００５３】
　アクリル酸エステル系単官能単量体の中でも、炭素数１～８のアルコールのアクリル酸
エステルであるもの（アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アクリル酸ｎ－ブチル、ア
クリル酸イソブチル、アクリル酸２－エチルヘキシル等）が特に好ましい。これにより、
耐溶剤性に優れた樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現でき、また、温度変化による圧縮
強度の変化率がより小さい樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現できる。
【００５４】
　上記アクリル酸エステル系単官能単量体の量は、単量体混合物の全量中、５０～９５質
量％の範囲内であることが好ましく、８０～９０質量％の範囲内であることがより好まし
い。これにより、耐溶剤性に優れた樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現でき、また、温
度変化による圧縮強度の変化率がより小さい樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現できる
。これらアクリル酸エステル系単官能単量体は、１種のみを用いてもよく、複数種を組み
合わせて用いてもよい。
【００５５】
　また、アクリル酸エステル系単官能単量体と共重合可能な他の単官能単量体を、得られ
る樹脂組成物層用スペーサー粒子の性能が低下しない範囲内で単量体混合物に添加しても
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よい。上記他の単官能単量体は、重合可能なアルケニル基（広義のビニル基）を１分子中
に１つ有する化合物であって、アクリル酸エステル以外の化合物である。上記他の単官能
単量体としては、例えば、スチレン、ｐ－メチルスチレン、α－メチルスチレン、酢酸ビ
ニル等が挙げられる。これら他の単官能単量体は、１種のみを用いてもよく、複数種を組
み合わせて用いてもよい。
【００５６】
　上記架橋性単量体は、重合可能なアルケニル基（広義のビニル基）を１分子中に複数個
有する化合物（多官能の化合物）である。このような架橋性単量体としては、エチレング
リコールジ（メタ）アクリレート、ジエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、トリ
エチレングリコールジ（メタ）アクリレート、ペンタコンタヘクタエチレングリコールジ
（メタ）アクリレート、１，３－ブチレングリコールジ（メタ）アクリレート、１，４－
ブタンジオールジ（メタ）アクリレート、１，６－ヘキサンジオールジ（メタ）アクリレ
ート、グリセリンジ（メタ）アクリレート、（メタ）アクリル酸アリル、トリメチロール
プロパントリ（メタ）アクリレート、ペンタエリスリトールテトラ（メタ）アクリレート
、フタル酸ジエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、カプロラクトン変性ジペンタ
エリスリトールヘキサ（メタ）アクリレート、カプロラクトン変性ヒドロキシピバリン酸
エステルネオペンチルグリコールジ（メタ）アクリレート、多官能ポリエステル（メタ）
アクリレート、多官能ウレタン（メタ）アクリレート、下記一般式（Ｉ）
　ＣＨ2＝Ｃ（Ｒ1）－ＣＯＯ－（ＣＨ2ＣＨ2Ｏ）n－ＣＯ－Ｃ（Ｒ2）＝ＣＨ2…（Ｉ）
　（上記式中、Ｒ1およびＲ2はそれぞれ独立して水素原子またはメチル基を表し、ｎは５
～２０の整数を表す）
で表される、オキシエチレン基の繰り返し単位を有し、重合可能なアルケニル基を分子の
両末端に有する架橋性単量体等の（メタ）アクリル酸エステル系多官能単量体；ジビニル
ベンゼン、ジビニルナフタレン及びこれらの誘導体である芳香族ジビニル系単量体等が挙
げられる。上記一般式（Ｉ）で表される架橋性単量体としては、例えば、ペンタエチレン
グリコールジ（メタ）アクリレート、ヘキサエチレングリコールジ（メタ）アクリレート
、ヘプタエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、オクタエチレングリコールジ（メ
タ）アクリレート、ノナエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、デカエチレングリ
コールジ（メタ）アクリレート、テトラデカエチレングリコールジ（メタ）アクリレート
、ペンタデカエチレングリコールジ（メタ）アクリレート等が挙げられる。なお、用語「
（メタ）アクリル」とは、アクリル及びメタクリルの少なくとも一方を意味し、用語「（
メタ）アクリレート」とは、アクリレート及びメタクリレートの少なくとも一方を意味す
る。
【００５７】
　これら架橋性単量体の中でも、エチレングリコールジ（メタ）アクリレート、ジエチレ
ングリコールジ（メタ）アクリレート、トリエチレングリコールジ（メタ）アクリレート
、１，３－ブチレングリコールジ（メタ）アクリレート、１，４－ブタンジオールジ（メ
タ）アクリレート、１，６－ヘキサンジオールジ（メタ）アクリレート、ノナエチレング
リコールジ（メタ）アクリレート、デカエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、テ
トラデカエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、及びカプロラクトン変性ジペンタ
エリスルトールヘキサ（メタ）アクリレート、カプロラクトン変性ヒドロキシピバリン酸
エステルネオペンチルグリコールジ（メタ）アクリレート、及び多官能ポリエステル（メ
タ）アクリレート等の（メタ）アクリル酸エステル系架橋性単量体が、皮膚刺激性が低い
ため、好ましい。
【００５８】
　また、上記架橋性単量体の使用量は、単量体混合物の全量中、５～５０質量％の範囲内
であるのが好ましく、１０～３０質量％の範囲内であるのがより好ましい。これにより、
耐溶剤性に優れた樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現でき、また、温度変化による圧縮
強度の変化率がより小さい樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現できる。これら架橋性単
量体は、１種のみを用いてもよく、複数種を組み合わせて用いてもよい。
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【００５９】
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、アクリル酸エステル系単官能単量体５０～
９５質量％と架橋性単量体５～５０質量％とを含む単量体混合物を重合させることによっ
て得られる重合体（架橋アクリル酸エステル系樹脂）からなり、前記アクリル酸エステル
系単官能単量体が、炭素数１～８のアルコールのアクリル酸エステルであることが特に好
ましい。これにより、さらに耐溶剤性に優れた樹脂組成物層用スペーサー粒子を実現でき
、また、温度変化による圧縮強度の変化率がさらに小さい樹脂組成物層用スペーサー粒子
を実現できる。
【００６０】
　これらアクリル酸エステル系単官能単量体、他の単官能単量体、及び架橋性単量体の組
成及び配合量は、最終的に、樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度の変化率が本発明
に係る数値範囲の上限値以下となり、かつ樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度が本
発明に係る数値範囲の範囲内となるように決められる。
【００６１】
　水性懸濁重合法は、上記単量体混合物を水性媒体中に懸濁させて重合させる方法である
。上記水性媒体としては、水、水と水溶性溶媒（例えば、低級アルコール（炭素数５以下
のアルコール））との混合媒体が挙げられる。
【００６２】
　水性懸濁重合では、上記単量体混合物の重合の際に、必要に応じて、重合開始剤、分散
剤、界面活性剤等が反応系に使用される。
【００６３】
　上記重合開始剤としては、例えば、過酸化ベンゾイル、過酸化ラウロイル、過酸化オク
タノイル、オルソクロロ過酸化ベンゾイル、メチルエチルケトンパーオキサイド、ジイソ
プロピルパーオキシジカーボネート、クメンハイドロパーオキサイド、ｔｅｒｔ－ブチル
ハイドロパーオキサイド等の油溶性過酸化物；２，２’－アゾビスイソブチロニトリル、
２，２’－アゾビス（２，４－ジメチルバレロニトリル）等の油溶性アゾ化合物等が挙げ
られる。これら重合開始剤は、１種のみを使用してもよく、２種以上を組み合わせて使用
してもよい。上記重合開始剤の添加量は、単量体混合物１００質量部に対して０．１～１
質量部の範囲内であることが好ましい。
【００６４】
　上記分散剤としては、リン酸カルシウム、ピロリン酸マグネシウム等の難水溶性無機塩
；ポリビニルアルコール、メチルセルロース、ポリビニルピロリドン等の水溶性高分子等
が挙げられる。上記分散剤は、それぞれ１種のみを使用してもよく、２種以上を組み合わ
せて使用してもよい。上記分散剤の添加量は、単量体混合物１００質量部に対して０．５
～１０質量部の範囲内であることが好ましい。
【００６５】
　上記界面活性剤としては、オレイン酸ナトリウム、ラウリル硫酸ナトリウム、ドデシル
ベンゼンスルホン酸ナトリウム、アルキルナフタレンスルホン酸塩、アルキルリン酸エス
テル塩等のアニオン性界面活性剤；ポリオキシエチレンアルキルエーテル、ポリオキシエ
チレンアルキルフェニルエーテル、ポリオキシエチレン脂肪酸エステル、ソルビタン脂肪
酸エステル、ポリオキシソルビタン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンアルキルアミン
、グリセリン脂肪酸エステル等のノニオン性界面活性剤：ラウリルジメチルアミンオキサ
イド等の両性界面活性剤等が挙げられる。上記界面活性剤は、それぞれ１種のみを使用し
てもよく、２種以上を組み合わせて使用してもよい。上記界面活性剤の添加量は、水性媒
体１００質量部に対して０．０１～０．２質量部の範囲内であることが好ましい。
【００６６】
　重合反応は、油相（単量体混合物、及び必要に応じて用いられる重合開始剤等）と水相
（水性媒体、及び、必要に応じて用いられる分散剤、必要に応じて用いられる界面活性剤
等）とを混合した後、攪拌しながら昇温して行われる。昇温を２段階で行う場合、界面活
性剤は、１段階目の昇温（一次昇温）後、２段階目の昇温（二次昇温）前に水相に添加し
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てもよい。
【００６７】
　重合温度は４０～９０℃の範囲内であることが好ましい。重合時間は１～１０時間の範
囲内であることが好ましい。このとき、油相と水相との混合条件及び攪拌条件を制御する
ことで、樹脂組成物層用スペーサー粒子の体積平均粒子径を本発明に係る数値範囲内にす
ることができる。混合条件及び攪拌条件の制御は、例えば、ホモジナイザーによる分散処
理、回転羽根と器壁とのギャップあるいは回転羽根同士のギャップにかかる高シェアー（
剪断）を利用した乳化分散機（例えば、プライミクス株式会社製の「Ｔ．Ｋ．ホモミクサ
ーＭＡＲＫ II ２．５型」）を使用した分散処理、超音波分散機を用いた分散処理、セラ
ミックミクロ多孔膜に単量体を加圧して通し水性媒体に圧入する分散処理等により行うこ
とができる。
【００６８】
　重合終了後、必要に応じて、分散剤を酸（例えば塩酸）等で分解し、濾過、洗浄、乾燥
、粉砕、分級を行うことにより、樹脂組成物層用スペーサー粒子を得ることができる。な
お、樹脂組成物層用スペーサー粒子の製造は、特許文献１６（特開平３－３７２０１号公
報）に記載された方法を利用して行ってもよい。
【００６９】
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、上記樹脂組成物層用スペーサー粒子の表面
に無機粉体が付着したものであってもよい。上記の無機粉体は、樹脂組成物層用スペーサ
ー粒子同士の合着を防止するために用いられる。なお、無機粉末は、樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子の圧縮強度に実質的に影響しないと考えられる。
【００７０】
　上記無機粉体としては、疎水性の無機粉体及び親水性の無機粉体をいずれも使用するこ
とができる。上記無機粉体としては、例えば、シリカ、アルミナ、チタニア、ジルコニア
、セリア、酸化鉄、酸化亜鉛等が挙げられる。これら無機粉体の中でも、特に親水性の無
機粉体の表面を疎水化処理した粉体が好ましい。そのような粉体の中でも、特に、シリカ
を疎水化処理して得られる疎水性コロイダルシリカが、効率よく樹脂組成物層用スペーサ
ー粒子に付着して良好な性能を発揮するため、好ましい。
【００７１】
　上記無機粉体は、樹脂組成物層用スペーサー粒子の製造工程のうちの重合工程、濾過工
程、乾燥工程、粉砕工程、分級工程のいずれかでも添加することができるが、乾燥工程又
は粉砕工程で添加することが好ましい。上記無機粉体は、樹脂組成物層用スペーサー粒子
１００質量部に対し、０．１～５質量部の範囲内で添加することが好ましく、０．５～４
質量部の範囲内で添加することがより好ましい。無機粉体の添加量が上記範囲より少ない
と、樹脂組成物層用スペーサー粒子同士の合着が発生し易くなる。
【００７２】
　〔樹脂組成物層用スペーサー粒子の用途〕
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層の厚みを制御するために樹脂
組成物層中に添加される。樹脂組成物層は、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子と、
バインダー樹脂とを含んでいる。前記バインダー樹脂としては、有機溶剤もしくは水に可
溶な樹脂、または水中に分散できるエマルション型の水性樹脂を使用できる。そのような
バインダー樹脂としては、例えば、エポキシ系樹脂、ポリイミド系樹脂、ウレタン系樹脂
、アクリル系樹脂、ポリエステル樹脂、シリコーン樹脂等が挙げられる。前記バインダー
樹脂としては、アクリル系樹脂またはシリコーン樹脂が好ましい。温度による圧縮強度変
化の小さい樹脂組成物層を形成するには、本発明のスペーサー粒子と圧縮強度の近いバイ
ンダー樹脂を選択することが好ましい。
【００７３】
　また、樹脂組成物層の厚さは、樹脂組成物層の使用目的に必要とされる樹脂組成物層の
厚み（特にスペーサーとしての使用目的に必要とされる樹脂組成物層の厚み（ギャップ厚
））に応じて決定されるが、本発明のスペーサー粒子の効果を最大限発揮するために、上
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記樹脂組成物層の厚みは、使用するスペーサー粒子の平均粒子径以下であり、かつ２～２
００μｍの範囲内にあることが好ましい。
【００７４】
　本発明の積層シートは、上記樹脂組成物層用スペーサー粒子を含む樹脂組成物層と、シ
ート基材とを備える積層シートであって、上記樹脂組成物層が上記シート基材上に形成さ
れているものである。本発明の積層シートの形状は、特に限定されるものではなく、一般
に板と呼ばれるような比較的厚い厚みを有する形状であってもよいし、一般にフィルムと
呼ばれるような比較的薄い厚みを有する形状であってもよい。
　上記シート基材としては、ポリエチレンテレフタレート（以下「ＰＥＴ」と略記する）
、ポリエステル、アクリル樹脂、ポリカーボネート、ポリアミド等の樹脂からなる樹脂シ
ート基材、透明なガラスシート等の無機シート基材、アルミニウム、ステンレス鋼等の金
属からなる金属シート基材等を適宜選択して使用できる。上記シート基材としては、ＰＥ
Ｔおよびアクリル樹脂の少なくとも一方からなる樹脂シート基材が好ましい。上記シート
基材は、本発明のスペーサー粒子を含む樹脂組成物層の効果を最大限発揮するために、本
発明のスペーサー粒子と同等以上の圧縮強度特性を有する基材であることが好ましい。
【００７５】
　また、上記シート基材の厚さは、積層シートの使用目的に必要とされる積層シートの厚
み（特にスペーサーとしての使用目的に必要とされる積層シートの厚み（ギャップ厚））
に応じて決定されるが、本発明のスペーサー粒子を含む樹脂組成物層の効果を最大限発揮
するために、上記シート基材の厚みは、使用するスペーサー粒子の平均粒子径以下であり
、かつ２～２００μｍの範囲内である厚みとすることが好ましい。
【００７６】
　上記積層シートは、例えば上記樹脂組成物層用スペーサー粒子を含む樹脂組成物をシー
ト基材上に塗工して樹脂組成物層を形成することにより製造することができる。上記樹脂
組成物をシート基材上に塗工する方法としては、リバースロールコート法、グラビアコー
ト法、ダイコート法、コンマコート法、スプレーコート法等の公知の塗工方法を用いるこ
とができる。
【００７７】
　従来より、圧力によって変形可能な薄肉部を有するダイヤフラムと、圧電振動片本体と
該圧電振動片本体に形成された一対の電極とを有する圧電振動片と、前記圧電振動片と前
記ダイヤフラムとの間に介在し、前記圧電振動片と前記ダイヤフラムと接着する樹脂組成
物層とを有しており、ダイヤフラムに加わった圧力によりダイヤフラムとともに圧電振動
片が変形し、この変形の度合いに対応して変化する圧電振動片の共振周波数を測定するこ
とにより、圧力センサに印加された圧力の大きさを検出する振動式圧力センサであって、
前記接着剤に、ダイヤフラムの薄肉部と圧電振動片とを離間させるための樹脂組成物層用
スペーサー粒子が含まれている振動式圧力センサが知られている（例えば特許文献１７参
照）。
【００７８】
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、この振動式圧力センサに用いる樹脂組成物
層用スペーサー粒子としても好適に使用できる。すなわち、上記振動式圧力センサでは、
温度変化によって樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度が変化すると、圧力による樹
脂組成物層用スペーサー粒子の粒子径の変化し易さが変化するので、同一の圧力が振動式
圧力センサに印加されたときのダイヤフラムの変形量が変化してしまう。その結果、同一
の圧力が振動式圧力センサに印加されたときの振動式圧力センサの出力、すなわち振動式
圧力センサの感度が、変化してしまう。したがって、温度変化によって樹脂組成物層用ス
ペーサー粒子の圧縮強度が変化すると、振動式圧力センサの測定精度が低下することにな
る。これに対し、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温から５０℃への温度変
化による圧縮強度（１０％圧縮変位時の圧縮強度）の変化率が５％以下であるか、あるい
は－５０℃から５０℃への温度変化による圧縮強度（１０％圧縮変位時の圧縮荷重）の変
化率が１５％以下である。それゆえ、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子を振動式圧



(15) JP 5689975 B2 2015.3.25

10

20

30

40

50

力センサに用いることで、少なくとも室温から５０℃までの温度範囲、あるいは少なくと
も－５０℃から５０℃までの温度範囲において、温度変化による感度の変化が抑制され、
良好な測定精度を有する振動式圧力センサを実現できる。
【００７９】
　また、他の方式の圧力センサとして、圧力によって変形可能なダイヤフラムと、前記ダ
イヤフラム上に形成された第１の電極と、第１の電極上に樹脂組成物層を介して配置され
た第２の電極とを備え、前記樹脂組成物層によって前記第１の電極と前記第２の電極とが
接着され、前記第１の電極と前記第２の電極との間の距離を一定に保つために複数の樹脂
組成物層用スペーサー粒子が前記樹脂組成物層に添加され、ダイヤフラムの変形に起因す
る前記第１の電極と前記第２の電極との間の距離の変化によって生じた前記第１の電極と
前記第２の電極との間の静電容量の変化を電気信号に変換することによって、圧力値を示
す電気信号を出力する静電容量式圧力センサが知られている。
【００８０】
　本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、この静電容量式圧力センサに用いる樹脂組
成物層用スペーサー粒子としても好適に使用できる。すなわち、上記静電容量式圧力セン
サでは、温度変化によって樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度が変化すると、圧力
による樹脂組成物層用スペーサー粒子の粒子径の変化し易さが変化するので、同一の圧力
が静電容量式圧力センサに印加されたときの第１の電極と第２の電極との間の距離の変化
量が温度によって変化してしまう。その結果、同一の圧力が静電容量式圧力センサに印加
されたときの静電容量式圧力センサの出力電気信号、すなわち静電容量式圧力センサの感
度が、変化してしまう。したがって、温度変化によって樹脂組成物層用スペーサー粒子の
圧縮強度が変化すると、静電容量式圧力センサの測定精度が低下することになる。これに
対し、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温から５０℃への温度変化による圧
縮強度（１０％圧縮変位時の圧縮強度）の変化率が５％以下であるか、あるいは－５０℃
から５０℃への温度変化による圧縮強度（１０％圧縮変位時の圧縮荷重）の変化率が１５
％以下である。それゆえ、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子を静電容量式圧力セン
サに用いることで、少なくとも室温から５０℃までの温度範囲、あるいは少なくとも－５
０℃から５０℃までの温度範囲において、温度変化による感度の変化が抑制され、良好な
測定精度を有する静電容量式圧力センサを実現できる。
【００８１】
　上述したような各種の圧力センサは、自動車の排気ガスの圧力を測定する排気ガス用圧
力センサとして好適である。なぜなら、排気ガス用圧力センサは、寒冷地の気温（例えば
－２０℃程度）から５０℃程度までの温度範囲で温度変化による感度の変化が抑制されて
いることが望ましいからである。
【００８２】
　また、本発明の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、圧力センサ以外のセンサ（例えば、
加速度によるダイヤフラムの変形を電気信号として検出する加速度センサなど）を構成す
る複数の部材を接着する樹脂組成物層に対して部材間の間隔を一定に保つために添加され
る樹脂組成物層用スペーサー粒子としても、好適に使用できる。この場合、良好な測定精
度を有する加速度センサなどのセンサを実現できる。また、本発明の樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子は、センサ以外の用途に用いる樹脂組成物層用スペーサー粒子として、電子部
品（例えば、半導体チップ、電子モジュール等）を構成する複数の部材を接着する樹脂組
成物層に対して部材間の間隔を一定に保つために添加される樹脂組成物層用スペーサー粒
子としても、好適に使用できる。この場合、温度変化による特性の変化が抑制された電子
部品を実現できる。
【実施例】
【００８３】
　以下、本発明の実施例について説明するが、本発明は以下の実施例に限定されるもので
はない。まず、以下の実施例および比較例における体積平均粒子径、粒子径の変動係数、
及び圧縮強度の測定方法を説明する。
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【００８４】
　〔樹脂組成物層用スペーサー粒子の体積平均粒子径及び粒子径の変動係数の測定方法〕
　樹脂組成物層用スペーサー粒子の体積平均粒子径およびＣＶ値は、Ｃｏｕｌｔｅｒ Ｅ
ｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ Ｌｉｍｉｔｅｄ発行のＲｅｆｅｒｅｎｃｅ ＭＡＮＵＡＬ ＦＯＲ 
ＴＨＥ ＣＯＵＬＴＥＲＭＵＬＴＩＳＩＺＥＲ（１９８７）に従って、測定する粒子の粒
子径に適合したＸμｍのサイズ（径）を有するアパチャーを用いてコールター方式精密粒
度分布測定装置（商品名「コールターマルチサイザーIII」、ベックマン・コールター株
式会社製）のキャリブレーションを行い、前記コールター方式精密粒度分布測定装置によ
って測定を行った。
【００８５】
　アパチャーサイズＸμｍは、平均粒子径が１μｍ未満の樹脂組成物層用スペーサー粒子
に対しては２０μｍであり、１μｍ以上１０μｍ未満の樹脂組成物層用スペーサー粒子に
対しては５０μｍであり、平均粒子径が１０μｍ以上３０μｍ未満の樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子に対しては１００μｍであり、平均粒子径が３０μｍ以上９０μｍ未満を超え
る樹脂組成物層用スペーサー粒子に対しては２８０μｍであり、平均粒子径が９０μｍを
超える樹脂組成物層用スペーサー粒子に対しては４００μｍである。
【００８６】
　具体的には、樹脂組成物層用スペーサー粒子０．１ｇを０．１質量％ノニオン系界面活
性剤水溶液１０ｍｌ中にタッチミキサ（商品名「ＴＯＵＣＨＭＩＸＥＲ ＭＴ－３１」、
ヤマト科学株式会社製）および超音波を用いて予備分散させ、分散液を得た。次に、この
分散液を、前記測定装置本体に備え付けの測定用電解液（「ＩＳＯＴＯＮ（登録商標）II
」、ベックマン・コールター株式会社製）を満たしたビーカー中に、緩く撹拌しながらス
ポイトで滴下して、前記測定装置本体画面の濃度計の示度を１０％前後に合わせた。次に
、前記測定装置本体にアパチャーサイズＸμｍをセットし、Ｃｕｒｒｅｎｔ（アパチャー
電流）、Ｇａｉｎ（ゲイン）、Ｐｏｌａｒｉｔｙ（内側電極の極性）をアパチャーサイズ
に合わせた所定の条件に設定して、体積平均粒子径および体積基準の粒度分布の標準偏差
を測定した。測定中はビーカー内を気泡が入らない程度に緩く撹拌しておき、樹脂組成物
層用スペーサー粒子１０万個の測定を行った時点で測定を終了した。体積基準の粒度分布
における算術平均径（体積％モードの算術平均径）を樹脂組成物層用スペーサー粒子の体
積平均粒子径として算出した。
【００８７】
　樹脂組成物層用スペーサー粒子の粒子径の変動係数（ＣＶ値）は、前記標準偏差（σ）
および前記体積平均粒子径（Ｄ）から以下の式により算出した。
【００８８】
　ＣＶ値（％）＝（σ／Ｄ）×１００
　〔樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度及びその変化率の測定方法〕
　室温（２３～２５℃）雰囲気下及び５０℃雰囲気下における、樹脂組成物層用スペーサ
ー粒子の１０％圧縮変位時の圧縮強度の測定は、株式会社島津製作所製の微小圧縮試験機
（「ＭＣＴ－Ｗ２０１」）を用いた圧縮試験によって行った。すなわち、まず、樹脂組成
物層用スペーサー粒子を下部加圧板（ＳＫＳ平板）上に載置した。次に、下部加圧板上の
樹脂組成物層用スペーサー粒子の１個に対して、直径５０μｍの上部加圧圧子（ダイヤモ
ンド製平面圧子）を用いて、一定の負荷速度１．４２２ｍＮ／ｓｅｃで、荷重が最大荷重
（試験力）１９．６０ｍＮに達するまで、鉛直方向下向きに荷重をかけて、樹脂組成物層
用スペーサー粒子を圧縮した。上記上部加圧圧子としては、樹脂組成物層用スペーサー粒
子の粒子径に適合したサイズのものを用いた。ここで測定対象とした実施例２及び比較例
２の樹脂組成物層用スペーサー粒子は体積平均粒子径が１５．０μｍであるため、これら
の樹脂組成物層用スペーサー粒子の測定には、直径５０μｍの上部加圧圧子を用いた。体
積平均粒子径が３０．０μｍである実施例３の樹脂組成物層用スペーサー粒子の測定には
、直径５０μｍの上部加圧圧子を用いた。体積平均粒子径が１００．０μｍ又は１０１．
５μｍである実施例１及び比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子の測定には、直径５
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００μｍの上部加圧圧子を用いた。
【００８９】
　そして、樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮変位（圧縮前の直径に対する、圧縮によ
る直径の減少量の割合）が１０％になった時点の荷重を測定し、荷重Ｐ（Ｎ）と、圧縮前
の樹脂組成物層用スペーサー粒子の粒子径ｄ（ｍｍ）とから、樹脂組成物層用スペーサー
粒子の１０％圧縮変位時の圧縮強度Ｓ10を、次式
　Ｓ10＝２．８×Ｐ／（π×ｄ2）
により、算出した。
【００９０】
　室温（２３～２５℃）雰囲気下及び５０℃雰囲気下で、前述の測定方法で１０％圧縮変
位時の圧縮強度の測定を行った。各温度条件について、１０％圧縮変位時の圧縮強度の測
定を測定する樹脂組成物層用スペーサー粒子を代えながら５回ずつ行い、５回の測定によ
り得られた１０％圧縮変位時の圧縮強度値の平均を、１０％圧縮変位時の圧縮強度の測定
値とした。
【００９１】
　室温から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率は、室温雰囲
気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度と、５０℃雰囲気下での１０％圧縮変位時の圧縮強
度とから、下記の式を用いて算出した。
【００９２】
　変化率（％）＝（（Ｆr.t－Ｆ50）÷Ｆr.t）×１００
　（上記式中、Ｆr.tは室温での圧縮強度（ＭＰａ）を表し、Ｆ50は５０℃での圧縮強度
（ＭＰａ）を表す）
　－２０℃における樹脂組成物層用スペーサー粒子の１０％圧縮変位時の圧縮強度の測定
は、株式会社フィッシャーインストルメンツ製の微小硬さ試験機（商品名「ＨＭ２０００
」）を用いた圧縮試験によって行った。すなわち、まず、樹脂組成物層用スペーサー粒子
を－２０℃に調整されたステージ上に載置した。次に、ステージ上の樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子の１個に対して、１００μｍ四方の平面圧子（ダイヤモンド製平面圧子）を用
いて、荷重増加モードで、最大荷重４９．０ｍＮまで７０秒かけて到達するよう、鉛直方
向下向きに荷重をかけて、樹脂組成物層用スペーサー粒子を圧縮した。そして、樹脂組成
物層用スペーサー粒子の圧縮変位（圧縮前の直径に対する、圧縮による直径の減少量の割
合）が１０％になった時点の荷重を測定し、荷重Ｐ（Ｎ）と、圧縮前の樹脂組成物層用ス
ペーサー粒子の粒子径ｄ（ｍｍ）とから、樹脂組成物層用スペーサー粒子の１０％圧縮変
位時の圧縮強度Ｓ10を、次式
　Ｓ10＝２．８×Ｐ／（π×ｄ2）
により、算出した。
【００９３】
　－２０℃から室温への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率は、－２０
℃雰囲気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度と、室温雰囲気下での１０％圧縮変位時の圧
縮強度とから、下記の式を用いて算出した。
【００９４】
　変化率（％）＝（（Ｆ-20－Ｆr.t）÷Ｆ-20）×１００
　（上記式中、Ｆ-20は－２０℃での圧縮強度（ＭＰａ）を表し、Ｆr.tは室温での圧縮強
度（ＭＰａ）を表す）
　〔樹脂組成物層中に添加された状態での樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度及び
その変化率の測定方法〕
　樹脂組成物層中に添加された状態で樹脂組成物層厚み方向への１０％圧縮変位時の圧縮
荷重として測定される樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度（以下、適宜、「フィル
ム状態での圧縮強度」と称する）は、以下のようにして、主剤及び硬化剤からなる２液型
のアクリル樹脂（アクリルウレタン樹脂）をバインダー樹脂として用いて測定した。
【００９５】
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　まず、遠心分散用容器に、バインダー樹脂としての２液型のアクリル樹脂の主剤（商品
名「ＶＭ－Ｄメジウム」、大日精化工業株式会社製、ポリオール化合物の１種である塩化
ビニル－酢酸ビニル－アクリル酸三元共重合体）５．８質量部と、溶剤としてのメチルエ
チルケトン４．２質量部とを入れ、アクリル樹脂の主剤をメチルエチルケトンに溶解させ
てアクリル樹脂の主剤の溶液を得た。さらに、このアクリル樹脂の主剤の溶液に、樹脂組
成物層用スペーサー粒子６．０質量部と、２液型のアクリル樹脂の硬化剤（商品名「ＶＭ
－Ｄ硬化剤」、大日精化工業株式会社製、イソシアネート化合物）０．６質量部とを添加
して、アクリル樹脂溶液と樹脂組成物層用スペーサー粒子との混合物を調製した。この混
合物が入っている遠心分散用容器を、遠心脱泡機（商品名「あわとり練太郎（登録商標）
」、株式会社シンキー製、自転・公転ミキサー）に挿入し、上記混合物を３分間撹拌して
、樹脂組成物層用スペーサー粒子がアクリル樹脂溶液中に分散した粒子分散液を作製した
。
【００９６】
　次に、測定対象である樹脂組成物層用スペーサー粒子を含む試験体フィルムを作製した
。すなわち、樹脂組成物層用スペーサー粒子がアクリル樹脂溶液中に分散した粒子分散液
を、透明ＰＥＴフィルム（商品名「ＯＨＰフィルム　ＰＰ２５００」、住友スリーエム株
式会社製、外寸：横２１０ｍｍ×縦２９７ｍｍ×厚み１００μｍ）上に垂らし、バーコー
ト法によって上記粒子分散液をアクリル透明フィルム上に塗布することによって、厚み（
ウェット膜厚）１００μｍのウェット膜（粒子分散液の膜）を透明ＰＥＴフィルム上に形
成した。その後、ウェット膜を硬化させることによって、硬化した粒子分散液の層（樹脂
組成物層）と透明ＰＥＴフィルムとの２層からなる試験体フィルム（５ｃｍ×５ｃｍ）を
作製した。
【００９７】
　ここで、樹脂組成物層中における樹脂組成物層用スペーサー粒子の添加量（６．０質量
部）は、樹脂組成物層の全質量（１２．４質量部）に対して４８質量％である。また、樹
脂組成物層における樹脂組成物層用スペーサー粒子が存在しない部分の厚み（乾燥膜厚）
は、ウェット膜厚（１００μｍ）より薄いので、前記樹脂組成物層用スペーサー粒子の体
積平均粒子径（１００μｍ）よりも薄く、９０μｍ未満（１０％圧縮変位時の樹脂組成物
層の厚み（最大厚）未満）であった。
【００９８】
　次に、試験体フィルムの圧縮強度を、株式会社島津製作所製の引張圧縮試験機（コンピ
ュータ計測制御式精密万能試験機、商品名「オートグラフＡＧ－Ｘ」、形名「ＡＧ－１０
０ｋＮＸ」）を用いて測定した。そして、試料台上に載置した試験体フィルムに対して、
直径１０ｃｍの円形の圧盤を用いて、一定の負荷速度１．４２２ｍＮ／ｓｅｃで、試験体
フィルムの厚み方向に荷重をかけて、試験体フィルムを圧縮した。そして、試験体フィル
ムの圧縮変位（圧縮前の厚みに対する、圧縮による厚みの減少量の割合）が１０％になっ
た時点の荷重（圧縮荷重）を測定し、測定された荷重を試験体フィルムの圧縮強度、すな
わち樹脂組成物層用スペーサー粒子のフィルム状態での圧縮強度とした。ここで、上記圧
盤および試料台の材質は、ＳＫ材（炭素工具鋼鋼材）である。
【００９９】
　樹脂組成物層用スペーサー粒子を含む試験体フィルムについて、－５０℃雰囲気下、室
温（２３～２５℃）雰囲気下、及び５０℃雰囲気下で、前述の測定方法でフィルム状態で
の圧縮強度の測定を行った。各温度条件について、フィルム状態での圧縮強度の測定を測
定する試験体フィルムを代えながら３回ずつ行い、３回の測定により得られたフィルム状
態での圧縮強度値の平均を、フィルム状態での圧縮強度の測定値とした。
【０１００】
　上記圧縮荷重として測定される圧縮強度（Ｎ）は、圧盤に対向する部分の試験体フィル
ムに圧縮荷重が均等にかかるとすれば、次式により圧縮強度（ＭＰａ）に換算できる。
【０１０１】
　Ｓ＝ｐ／ｄ2＝ｐ／２５００
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（上記式中、Ｓは圧縮強度（ＭＰａ）、ｐは圧縮荷重として測定される圧縮強度（Ｎ）、
ｄは正方形の試験体フィルムの１辺の長さ（ｍｍ）を表す）
　－５０℃から５０℃への温度変化によるフィルム状態での圧縮強度の変化率は、－５０
℃雰囲気下でのフィルム状態での圧縮強度と、５０℃雰囲気下でのフィルム状態での圧縮
強度とから、下記の式を用いて算出した。
【０１０２】
　変化率（％）＝（（Ｆ-50－Ｆ50）÷Ｆ-50）×１００
　（上記式中、Ｆ-50は－５０℃雰囲気下でのフィルム状態での圧縮強度（Ｎ）を表し、
Ｆ50は５０℃雰囲気下でのフィルム状態での圧縮強度（Ｎ）を表す）
　〔実施例１〕
　アクリル酸エステル系単官能単量体としての、アクリル酸ｎ－ブチル７３質量部、アク
リル酸メチル８質量部、及びアクリル酸２－エチルヘキシル６質量部と、架橋性単量体と
してのエチレングリコールジメタクリレート（共栄社化学株式会社製）１３質量部と、重
合開始剤としての２，２’－アゾビスイソブチロニトリル０．２質量部及び過酸化ベンゾ
イル０．１質量部とを混合して、油相を調製した。また、水性媒体としての脱イオン水２
００質量部と、分散剤としての、複分解法により生成させたピロリン酸マグネシウム６．
１質量部とを混合して、水相を調製した。
【０１０３】
　次に、上記油相を上記水相中に分散させて分散液を得た。その後、攪拌機及び温度計を
備えた重合器にこの分散液を入れ、３０℃雰囲気下の状態で、上記分散液を上記攪拌機に
より攪拌回転数２５０ｒｐｍで１０分間程度撹拌することによって、懸濁液を作製した。
その後、重合器の内部温度を５０℃に昇温して上記懸濁液の攪拌を３時間続け、界面活性
剤としてのドデシルベンゼンスルホン酸ナトリウム０．０５質量部を上記懸濁液に追加し
た後、重合器の内部温度を９０℃に昇温（二次昇温）し、上記懸濁液を９０℃で１．５時
間撹拌することによって、懸濁重合反応を完了させた。
【０１０４】
　上記懸濁液を冷却した後、この懸濁液に含まれている分散剤（ピロリン酸マグネシウム
）を塩酸によって分解した。その後、懸濁液を濾過により脱水して固形分を分離し、十分
な水により固形分を洗浄した。洗浄後の固形分に、無機粉末としての疎水性コロイダルシ
リカ（日本アエロジル株式会社製、商品名「ＡＥＲＯＳＩＬ（登録商標）Ｒ９７４」）２
．５質量部を添加し、減圧乾燥することで、樹脂粒子を得た。最後に、樹脂粒子を分級す
ることによって、樹脂粒子の粒度を調整し、樹脂組成物層用スペーサー粒子である樹脂粒
子を得た。樹脂粒子の分級では、所望の粒子径範囲より小さい粒子径を持つ小粒子を気流
分級によって除去し、所望の粒子径範囲より大きい粒子径を持つ大粒子を篩分級によって
除去した。これによって、粒子径の変動係数（ＣＶ値）が１０．７％であり、体積平均粒
子径が１００．０μｍの樹脂組成物層用スペーサー粒子を得た。
【０１０５】
　〔実施例２〕
　まず、実施例１と同様にして、油相及び水相を調製した。
【０１０６】
　次に、上記油相及び上記水相をホモミクサー（プライミクス株式会社製の卓上型高速乳
化・分散機、商品名「Ｔ．Ｋ．ホモミクサーＭＡＲＫ II ２．５型」）により攪拌回転数
４０００ｒｐｍで１０分間攪拌することにより、上記油相を上記水相中に分散させて、懸
濁液を得た。その後、攪拌機及び温度計を備えた重合器にこの懸濁液を入れ、５０℃で懸
濁液の攪拌を３時間続けて、懸濁重合反応を行った。その後、界面活性剤としてのドデシ
ルベンゼンスルホン酸ナトリウム０．０５質量部を上記懸濁液に追加し、重合器の内部温
度を９０℃に昇温して（二次昇温）から、上記懸濁液を９０℃で１．５時間撹拌すること
で、懸濁重合反応を完了させた。
【０１０７】
　上記懸濁液を冷却した後、この懸濁液に含まれている分散剤（ピロリン酸マグネシウム
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）を塩酸によって分解した。その後、懸濁液を濾過により脱水して固形分を分離し、十分
な水により固形分を洗浄した。洗浄後の固形分に、無機粉末としての疎水性コロイダルシ
リカ（日本アエロジル株式会社製、商品名「ＡＥＲＯＳＩＬ（登録商標）Ｒ９７４」）２
．５質量部を添加し、減圧乾燥することで、樹脂粒子を得た。最後に、樹脂粒子を分級す
ることによって、樹脂粒子の粒度を調整し、樹脂組成物層用スペーサー粒子である樹脂粒
子を得た。樹脂粒子の分級では、所望の粒子径範囲より小さい粒子径を持つ小粒子を気流
分級によって除去し、所望の粒子径範囲より大きい粒子径を持つ大粒子を篩分級によって
除去した。これによって、粒子径の変動係数（ＣＶ値）が１３．０％であり、体積平均粒
子径が１５．０μｍの樹脂組成物層用スペーサー粒子を得た。
【０１０８】
　〔実施例３〕
　アクリル酸エステル系単官能単量体としての、アクリル酸ｎ－ブチル６７質量部、アク
リル酸メチル７質量部、及びアクリル酸２－エチルヘキシル５質量部と、架橋性単量体と
してのエチレングリコールジメタクリレート（共栄社化学株式会社製）１質量部、及びテ
トラデカエチレングリコールジメタクリレート（共栄社化学株式会社製、商品名「ライト
エステル１４ＥＧ」）２０質量部と、重合開始剤としての２，２’－アゾビスイソブチロ
ニトリル０．２質量部及び過酸化ベンゾイル０．１質量部とを混合して、油相を調製した
。また、水性媒体としての脱イオン水２００質量部と、分散剤としての、複分解法により
生成させたピロリン酸マグネシウム６．１質量部とを混合して、水相を調製した。
【０１０９】
　次に、上記油相及び上記水相をホモミクサー（プライミクス株式会社製の卓上型高速乳
化・分散機、商品名「Ｔ．Ｋ．ホモミクサーＭＡＲＫ II ２．５型」）により攪拌回転数
２０００ｒｐｍで１０分間攪拌することにより、上記油相を上記水相中に分散させて、懸
濁液を得た。その後、攪拌機及び温度計を備えた重合器にこの懸濁液を入れ、５０℃で懸
濁液の攪拌を３時間続けて、懸濁重合反応を行った。その後、界面活性剤としてのドデシ
ルベンゼンスルホン酸ナトリウム０．０５質量部を上記懸濁液に追加し、重合器の内部温
度を９０℃に昇温して（二次昇温）から、上記懸濁液を９０℃で１．５時間撹拌すること
で、懸濁重合反応を完了させた。
【０１１０】
　上記懸濁液を冷却した後、この懸濁液に含まれている分散剤（ピロリン酸マグネシウム
）を塩酸によって分解した。その後、懸濁液を濾過により脱水して固形分を分離し、十分
な水により固形分を洗浄した。洗浄後の固形分に、無機粉末としての疎水性コロイダルシ
リカ（日本アエロジル株式会社製、商品名「ＡＥＲＯＳＩＬ（登録商標）Ｒ９７４」）２
．５質量部を添加し、減圧乾燥することで、樹脂粒子を得た。最後に、樹脂粒子を分級す
ることによって、樹脂粒子の粒度を調整し、樹脂組成物層用スペーサー粒子である樹脂粒
子を得た。樹脂粒子の分級では、所望の粒子径範囲より小さい粒子径を持つ小粒子を気流
分級によって除去し、所望の粒子径範囲より大きい粒子径を持つ大粒子を篩分級によって
除去した。これによって、粒子径の変動係数（ＣＶ値）が１２．０％であり、体積平均粒
子径が３０．０μｍの樹脂組成物層用スペーサー粒子を得た。
【０１１１】
　〔比較例１〕
　アクリル酸エステル系単官能単量体であるメタクリル酸メチル９５質量部と、架橋性単
量体であるエチレングリコールジメタクリレート（共栄社化学株式会社製）５質量部と、
重合開始剤である２，２’－アゾビスイソブチロニトリル０．２質量部及び過酸化ベンゾ
イル０．２質量部とを混合して、油相を調製した。また、水性媒体である脱イオン水１５
０質量部と、分散剤である、複分解法により生成させたピロリン酸マグネシウム２．０質
量部とを混合して、水相を調製した。
【０１１２】
　次に、上記油相を上記水相中に分散させて分散液を得た。その後、攪拌機及び温度計を
備えた重合器にこの分散液を入れ、３０℃雰囲気下の状態で、上記分散液を上記攪拌機に
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より攪拌回転数２５０ｒｐｍで１０分間程度撹拌することによって、懸濁液を作製した。
その後、重合器の内部温度を５０℃に昇温して上記懸濁液の攪拌を３時間続けた後、重合
器の内部温度を１０５℃に昇温し、上記懸濁液を１０５℃でさらに１．０時間撹拌するこ
とによって、懸濁重合反応を完了させた。
【０１１３】
　上記懸濁液を冷却した後、この懸濁液に含まれている分散剤（ピロリン酸マグネシウム
）を塩酸によって分解した。その後、懸濁液を濾過により脱水して固形分を分離し、十分
な水により固形分を洗浄した。洗浄後の固形分を減圧乾燥することで、樹脂粒子を得た。
最後に、樹脂粒子を分級することによって、樹脂粒子の粒度を調整し、樹脂組成物層用ス
ペーサー粒子である樹脂粒子を得た。樹脂粒子の分級では、所望の粒子径範囲より小さい
粒子径を持つ小粒子を気流分級によって除去し、所望の粒子径範囲より大きい粒子径を持
つ大粒子を篩分級によって除去した。これによって、粒子径の変動係数（ＣＶ値）が１０
．８％であり、体積平均粒子径が１０１．５μｍの樹脂組成物層用スペーサー粒子を得た
。
【０１１４】
　〔比較例２〕
　アクリル酸エステル系単官能単量体であるメタクリル酸メチル９５質量部と、架橋性単
量体であるエチレングリコールジメタクリレート（共栄社化学株式会社製）５質量部と、
重合開始剤である２，２’－アゾビスイソブチロニトリル０．２質量部及び過酸化ベンゾ
イル０．２５質量部とを混合して、油相を調製した。また、水性媒体である脱イオン水１
５０質量部と、分散剤である、複分解法により生成させたピロリン酸マグネシウム３．０
質量部と、界面活性剤であるアルキル硫酸ナトリウム０．０５９質量部と、重合禁止剤で
ある亜硝酸ナトリウム０．０１５質量部とを混合して、水相を調製した。
【０１１５】
　次に、上記油相及び上記水相をホモミクサー（プライミクス株式会社製の卓上型高速乳
化・分散機、商品名「Ｔ．Ｋ．ホモミクサーＭＡＲＫ II ２．５型」）により攪拌回転数
４０００ｒｐｍで１０分間攪拌することにより、上記油相を上記水相中に分散させて、懸
濁液を得た。その後、攪拌機及び温度計を備えた重合器にこの懸濁液を入れ、５０℃で懸
濁液の攪拌を３時間続けて、懸濁重合反応を行った。その後、界面活性剤としてのドデシ
ルベンゼンスルホン酸ナトリウム０．０５質量部と、懸濁安定剤を一部分解又は中和する
水溶性酸性物質であるスルファミン酸０．１５質量部とを上記懸濁液に追加し、重合器の
内部温度を９０℃に昇温して（二次昇温）から、上記懸濁液を１０５℃で１．５時間撹拌
することで、懸濁重合反応を完了させた。
【０１１６】
　上記懸濁液を冷却した後、この懸濁液に含まれている分散剤（ピロリン酸マグネシウム
）を塩酸によって分解した。その後、懸濁液を濾過により脱水して固形分を分離し、十分
な水により固形分を洗浄した。洗浄後の固形分を減圧乾燥することで、樹脂粒子を得た。
最後に、樹脂粒子を分級することによって、樹脂粒子の粒度を調整し、樹脂組成物層用ス
ペーサー粒子である樹脂粒子を得た。樹脂粒子の分級では、所望の粒子径範囲より小さい
粒子径を持つ小粒子を気流分級によって除去し、所望の粒子径範囲より大きい粒子径を持
つ大粒子を篩分級によって除去した。これによって、粒子径の変動係数（ＣＶ値）が１０
．８％であり、体積平均粒子径が１５．０μｍの樹脂組成物層用スペーサー粒子を得た。
【０１１７】
　〔樹脂組成物層用スペーサー粒子の１０％圧縮変位時の圧縮強度の測定〕
　体積平均粒子径が１５．０μｍである、実施例２及び比較例２の樹脂組成物層用スペー
サー粒子のそれぞれについて、前述の測定方法で、室温（２３～２５℃）雰囲気下及び５
０℃雰囲気下における１０％圧縮変位時の圧縮強度およびその変化率の測定を行った。
【０１１８】
　測定の結果、実施例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温雰囲気下での１０％圧
縮変位時の圧縮強度が２．０６ＭＰａであり、室温から５０℃への温度変化による１０％
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圧縮変位時の圧縮強度の変化率が０．４８％であった。また、比較例２の樹脂組成物層用
スペーサー粒子は、室温雰囲気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度が２７．９５ＭＰａで
あり、室温から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が１５．
２１％であった。
【０１１９】
　したがって、実施例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温における１０％圧縮変
位時の圧縮強度が、比較例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子と比較して低く、０．０５
～１０ＭＰａの範囲内であり、かつ、温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化
率が、比較例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子と比較して大きく抑制され、５％以下と
なっていることが分かった。したがって、実施例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、
樹脂組成物層中に添加されたときに、温度変化による樹脂組成物層の特性の変化を抑制で
きると考えられる。
【０１２０】
　実施例２及び比較例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子について測定された、室温雰囲
気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度（室温での圧縮強度）、５０℃雰囲気下での１０％
圧縮変位時の圧縮強度（５０℃での圧縮強度）、室温から５０℃への温度変化による１０
％圧縮変位時の圧縮強度の変化量（圧縮強度の変化量）、及び室温から５０℃への温度変
化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率（圧縮強度の変化率）を、表１にまとめて
示す。
【０１２１】
【表１】

【０１２２】
　〔樹脂組成物層用スペーサー粒子の－２０℃における１０％圧縮変位時の圧縮強度の測
定〕
　実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子について、前述した圧縮強度の測定方法によ
り、室温での圧縮強度を測定したところ、０．１０８ＭＰａであった。また、実施例３の
樹脂組成物層用スペーサー粒子について、前述した圧縮強度の測定方法により、室温での
圧縮強度を測定したところ、０．１０３ＭＰａであった。比較例１の樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子について、前述した圧縮強度の測定方法により、室温での圧縮強度を測定した
ところ、２７．３５ＭＰａであった。実施例１，３及び比較例１の樹脂組成物層用スペー
サー粒子のそれぞれについて、前述の測定方法で、－２０℃雰囲気下における１０％圧縮
変位時の圧縮強度の測定を行い、－２０℃から室温への温度変化による圧縮強度の変化率
を算出した。
【０１２３】
　測定の結果、実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、－２０℃雰囲気下での１０
％圧縮変位時の圧縮強度が０．１４７ＭＰａであり、－２０℃から室温への温度変化によ
る１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が２６．５％であった。実施例３の樹脂組成物層
用スペーサー粒子は、－２０℃雰囲気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度が０．１１３Ｍ
Ｐａであり、－２０℃から室温への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率
が８．８％であった。また、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、－２０℃雰囲
気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度が４６．２３ＭＰａであり、－２０℃から室温への
温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が４０．８％であった。
【０１２４】
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　したがって、実施例１及び３の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温における１０％
圧縮変位時の圧縮強度が、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子と比較して低く、０
．０５～１０ＭＰａの範囲内であり、かつ、温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度
の変化率が、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子と比較して大きく抑制され、３０
％以下となっていることが分かった。したがって、実施例１及び３の樹脂組成物層用スペ
ーサー粒子は、樹脂組成物層中に添加されたときに、温度変化による樹脂組成物層の特性
の変化を抑制できると考えられる。
【０１２５】
　実施例１，３及び比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子について測定された、－２
０℃雰囲気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度（－２０℃での圧縮強度）、室温雰囲気下
での１０％圧縮変位時の圧縮強度（室温での圧縮強度）、－２０℃から室温への温度変化
による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化量（－２０℃から室温への圧縮強度の変化量）
、及び－２０℃から室温への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率（－２
０℃から室温への圧縮強度の変化率）を、表２にまとめて示す。
【０１２６】
　また、実施例１及び比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子のそれぞれについて、前
述の測定方法で、５０℃雰囲気下における１０％圧縮変位時の圧縮強度の測定を行い、室
温から５０℃への温度変化による圧縮強度の変化率を算出した。
【０１２７】
　測定の結果、実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、５０℃雰囲気下での１０％
圧縮変位時の圧縮強度が０．１０３ＭＰａであり、室温から５０℃への温度変化による１
０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が４．６％であった。また、比較例１の樹脂組成物層
用スペーサー粒子は、５０℃雰囲気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度が２０．２０ＭＰ
ａであり、室温から５０℃への温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が２
６．１％であった。
【０１２８】
　したがって、実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温から５０℃への温度変
化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率が、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー
粒子と比較して大きく抑制され、５％以下となっていることが分かった。したがって、実
施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、樹脂組成物層中に添加されたときに、温度変
化による樹脂組成物層の特性の変化を抑制できると考えられる。
【０１２９】
　実施例１及び比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子について測定された、５０℃雰
囲気下での１０％圧縮変位時の圧縮強度（５０℃での圧縮強度）、及び室温から５０℃へ
の温度変化による１０％圧縮変位時の圧縮強度の変化率（室温から５０℃への圧縮強度の
変化率）を、表２にまとめて示す。
【０１３０】
【表２】

【０１３１】
　〔樹脂組成物層用スペーサー粒子のＫ値の測定〕
　実施例１および２の樹脂組成物層用スペーサー粒子並びに比較例２の樹脂組成物層用ス
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ペーサー粒子について、前述した圧縮強度の測定方法と同様の圧縮試験を室温雰囲気下で
実施し、樹脂組成物層用スペーサー粒子の１０％圧縮変形時の荷重値Ｆ（ｋｇｆ）、樹脂
組成物層用スペーサー粒子の１０％圧縮変形時の圧縮変位Ｓ（ｍｍ）、樹脂組成物層用ス
ペーサー粒子の半径Ｒ（ｍｍ）を測定した。そして、これらＦ、Ｓ、及びＲから、特許文
献４～８で規定されているＫ値を、次式
　Ｋ＝（３／√２）・Ｆ・Ｓ-3/2・Ｒ-1/2

により算出した。その結果、実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子のＫ値は１１．４
４ＭＰａ（Ｎ／ｍｍ2）であり、実施例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子のＫ値は１８
６．６ＭＰａ（Ｎ／ｍｍ2）であり、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子のＫ値は
２９３９ＭＰａ（Ｎ／ｍｍ2）であり、比較例２の樹脂組成物層用スペーサー粒子のＫ値
は２９６０ＭＰａ（Ｎ／ｍｍ2）であった。したがって、実施例１および実施例２の樹脂
組成物層用スペーサー粒子のＫ値は、比較例１および比較例２の樹脂組成物層用スペーサ
ー粒子のＫ値よりも顕著に低く、また、特許文献４～８で規定されたＫ値の数値範囲（９
８０～４９００Ｎ／ｍｍ2）よりも顕著に低かった。これは、実施例１及び実施例２の樹
脂組成物層用スペーサー粒子が、比較例１および比較例２の樹脂組成物層用スペーサー粒
子及び特許文献４～８の樹脂組成物層用スペーサー粒子と比較して顕著に低い圧縮強度を
持っているためである。
【０１３２】
　〔フィルム状態での樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度及びその変化率の測定〕
　実施例１及び比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子のそれぞれについて、前述の測
定方法で、－５０℃雰囲気下、室温（２３～２５℃）雰囲気下、及び５０℃雰囲気下にお
けるフィルム状態での圧縮強度およびその変化率の測定を行った。
【０１３３】
　また、ブランク試験用の試験体フィルムとして、樹脂組成物層用スペーサー粒子を含ま
ず、アクリル樹脂のみからなる試験体フィルムを作製した。すなわち、樹脂組成物層用ス
ペーサー粒子を使用しないこと以外は、前述したフィルム状態での樹脂組成物層用スペー
サー粒子の圧縮強度の測定方法における粒子分散液の作製方法と同様にして、アクリル樹
脂溶液を作製した。次に、樹脂組成物層用スペーサー粒子を含む粒子分散液に代えて上記
アクリル樹脂溶液を用いる以外は、前述したフィルム状態での樹脂組成物層用スペーサー
粒子の圧縮強度の測定方法と同様にして、ブランク試験用の試験体フィルムを作製し、ブ
ランク試験用の試験体フィルムの厚み方向への１０％圧縮変位時の荷重を圧縮強度として
測定し、－５０℃から５０℃への温度変化による圧縮強度の変化率を算出した。
【０１３４】
　測定の結果、実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温雰囲気下でのフィルム
状態での圧縮強度が０．３６７Ｎ（１．４７×１０-4ＭＰａ）であり、－５０℃から５０
℃への温度変化によるフィルム状態での圧縮強度の変化率が７．５％であった。また、比
較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温雰囲気下でのフィルム状態での圧縮強度
が１．３３４Ｎ（５．３４×１０-4ＭＰａ）であり、－５０℃から５０℃への温度変化に
よるフィルム状態での圧縮強度の変化率が３７．８％であった。したがって、実施例１の
樹脂組成物層用スペーサー粒子は、室温におけるフィルム状態での圧縮強度が、比較例１
の樹脂組成物層用スペーサー粒子と比較して低く、０．０１～２Ｎ（４．０×１０-6～８
．０×１０-4ＭＰａ）の範囲内であり、かつ、温度変化によるフィルム状態での圧縮強度
の変化率が、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子と比較して大きく抑制され、１５
％以下となっていることが分かった。
【０１３５】
　また、ブランク試験用の試験体フィルムの温度変化によるフィルム状態での圧縮強度の
変化率が、実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子の温度変化によるフィルム状態での
圧縮強度の変化率と比較して顕著に高いことから、樹脂組成物層用スペーサー粒子のフィ
ルム状態での圧縮強度は、ほぼ樹脂組成物層用スペーサー粒子の圧縮強度に依存し、樹脂
組成物層用スペーサー粒子以外の、樹脂組成物層を構成する成分（アクリル樹脂）の圧縮
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強度にはほとんど左右されないことが分かった。また、樹脂組成物層用スペーサー粒子の
圧縮強度は透明ＰＥＴフィルムの圧縮強度よりもかなり低いため、樹脂組成物層用スペー
サー粒子のフィルム状態での圧縮強度は、透明ＰＥＴフィルムの圧縮強度に影響されてい
ないと思われる。
【０１３６】
　また、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子及び実施例１の樹脂組成物層用スペー
サー粒子をそれぞれ圧力センサの樹脂組成物層に添加して圧力センサを作製し、温度によ
る圧力センサの感度の変化を測定した。その結果、比較例１の樹脂組成物層用スペーサー
粒子を用いた圧力センサは、温度によって感度が大きく変化する特性を示したのに対し、
実施例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子を用いた圧力センサは、温度による感度の変化
が小さい特性を示した。
【０１３７】
　実施例１及び比較例１の樹脂組成物層用スペーサー粒子と、ブランク試験用の試験体フ
ィルム（ブランク）とについて測定された、－５０℃雰囲気下でのフィルム状態での圧縮
強度（－５０℃での圧縮強度）、室温雰囲気下でのフィルム状態での圧縮強度（室温での
圧縮強度）、５０℃雰囲気下でのフィルム状態での圧縮強度（５０℃での圧縮強度）、－
５０℃から５０℃への温度変化によるフィルム状態での圧縮強度の変化量（圧縮強度の変
化量）、及び－５０℃から５０℃への温度変化によるフィルム状態での圧縮強度の変化率
（圧縮強度の変化率）を、表３にまとめて示す。
【０１３８】
【表３】

【０１３９】
　本発明は、その精神又は主要な特徴から逸脱することなく、他のいろいろな形で実施す
ることができる。そのため、上述の実施例はあらゆる点で単なる例示にすぎず、限定的に
解釈してはならない。本発明の範囲は特許請求の範囲によって示すものであって、明細書
本文には、なんら拘束されない。さらに、特許請求の範囲の均等範囲に属する変形や変更
は、全て本発明の範囲内のものである。
【０１４０】
　また、この出願は、２０１１年９月２７日に日本で出願された特願２０１１－２１０８
１７に基づく優先権を請求する。これに言及することにより、その全ての内容は本出願に
組み込まれるものである。
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