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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　熱硬化性接着層を介して、フレキシブルプリント配線板と接続用基材とを１２０～１６
０℃の温度で熱ラミネートする工程と、１４０～１８０℃の温度で熱処理する工程とを有
し、
　上記熱硬化性接着層は、（メタ）アクリルポリマーと、上記１４０～１８０℃での溶融
粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み、上記１
２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである熱硬化性樹脂組成物
から形成したものである、補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項２】
　上記（メタ）アクリルポリマーのガラス転移温度が－５～１５℃である、請求項１記載
の補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項３】
　上記エポキシ樹脂の軟化点が８５℃以下である、請求項１又は２記載の補強フレキシブ
ルプリント配線板の製造方法。
【請求項４】
　上記エポキシ樹脂は、ジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂、ナフタレン型エポキシ樹
脂、及びビスフェノール型エポキシ樹脂の少なくとも１種を含む、請求項１～３のいずれ
か１項に記載の補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項５】
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　上記熱硬化性樹脂組成物中の上記エポキシ樹脂の含有量は、上記（メタ）アクリルポリ
マー１００質量部に対して５～３０質量部である、請求項１～４のいずれか１項に記載の
補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項６】
　上記エポキシ樹脂は、１５０℃での溶融粘度が０．０８Ｐａ・ｓ未満である、請求項１
～５のいずれか１項に記載の補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項７】
　上記熱硬化性樹脂組成物は、１４０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓで
ある、請求項１～６のいずれか１項に記載の補強フレキシブルプリント配線板の製造方法
。
【請求項８】
　熱ロールラミネート装置を用いて上記熱ラミネートを行う、請求項１～７のいずれか１
項に記載の補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項９】
　上記熱ラミネートする工程の後に、０．５ＭＰａ以上の圧力で熱加圧する工程を有しな
い、請求項１～８のいずれか１項に記載の補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項１０】
　上記熱ラミネートする工程及び上記熱処理する工程を常圧で行う、請求項１～９のいず
れか１項に記載の補強フレキシブルプリント配線板の製造方法。
【請求項１１】
　ガラス転移温度が－５～１５℃である（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１８０℃
での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み
、１２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである、熱硬化性樹脂
組成物。
【請求項１２】
　ガラス転移温度が－５～１５℃である（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１８０℃
での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み
、１２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである熱硬化性樹脂組
成物から形成した熱硬化性接着層が、基材フィルム上に形成されている、熱硬化性接着シ
ート。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、フレキシブルプリント配線板と接続用基材とを熱硬化性接着層を介して密着
させた補強フレキシブルプリント配線板の製造方法、熱硬化性樹脂組成物及び熱硬化性接
着シートに関する。
【背景技術】
【０００２】
　フレキシブルプリント配線板の端子部等を、接続用基材で裏打ちすることにより、フレ
キシブルプリント配線板の強度を高めることが行われている。この場合、一般的に、熱硬
化性接着層を介してフレキシブルプリント配線板と接続用基材とを接着する。
【０００３】
　熱硬化性接着層としては、例えば、熱可塑性樹脂、エポキシ樹脂、無機質充填剤、イミ
ダゾールシラン及びイミダゾール化合物を含有する接着剤組成物からなるものが知られて
いる（特許文献１参照）。
【０００４】
　フレキシブルプリント配線板と接続用基材との接着は、例えば、熱ラミネート後に、熱
加圧（例えば、０．５ＭＰａ以上の熱加圧）を行い、さらに熱処理する方法が行われてい
る。
【先行技術文献】
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【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００６－１７６７６４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　近年、工程負荷の軽減、設備投資の軽減、作業性の向上等の観点から、熱ラミネート後
の熱加圧を省略することが求められている。
【０００７】
　しかし、吸湿性が高い接続用基材を用いた場合、気化した接続用基材中の水分等が気泡
として熱硬化性接着層の接着界面に残りやすく、熱加圧を行わないと上記気泡を排除する
ことが困難である。そして、上記気泡が熱硬化性接着層の接着界面に残留すると、十分な
耐熱性を得るのが困難である。
【０００８】
　本発明は、このような従来の実情に鑑みて提案されたものであり、熱硬化性接着層の接
着界面における気泡を抑制できる補強フレキシブルプリント配線板の製造方法、熱硬化性
樹脂組成物及び熱硬化性接着シートを提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本願発明者は、鋭意検討の結果、（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１８０℃での
溶融粘度が所定値以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み、１２０～１
６０℃での溶融粘度が所定値である熱硬化性樹脂組成物を用いることにより、上記課題を
解決できることを見出した。
【００１０】
　すなわち、本発明に係る補強フレキシブルプリント配線板の製造方法は、熱硬化性接着
層を介して、フレキシブルプリント配線板と接続用基材とを１２０～１６０℃の温度で熱
ラミネートする工程と、１４０～１８０℃の温度で熱処理する工程とを有し、上記熱硬化
性接着層は、（メタ）アクリルポリマーと、上記１４０～１８０℃での溶融粘度が０．１
Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み、上記１２０～１６０
℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである熱硬化性樹脂組成物から形成した
ものである。
【００１１】
　本発明に係る補強フレキシブルプリント配線板は、上記補強フレキシブルプリント配線
板の製造方法によって得られたものである。
【００１２】
　本発明に係る熱硬化性樹脂組成物は、（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１８０℃
での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み
、１２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである。
【００１３】
　本発明に係る熱硬化性接着シートは、（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１８０℃
での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み
、１２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである熱硬化性樹脂組
成物から形成した熱硬化性接着層が、基材フィルム上に形成されている。
【発明の効果】
【００１４】
　本発明は、（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１８０℃での溶融粘度が所定値以下
であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み、１２０～１６０℃での溶融粘度が
所定値である熱硬化性樹脂組成物を用いることにより、気化した接続用基材中の水分等を
容易に熱硬化性接着層から排除することができる。したがって、熱硬化性接着層の接着界
面における気泡を抑制することができる。
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【発明を実施するための形態】
【００１５】
　以下、本発明の実施の形態について、下記順序にて詳細に説明する。なお、本明細書に
おいて、（メタ）アクリルポリマーは、アクリル重合体及びメタクリル重合体を包含する
。また、本明細書において、溶融粘度は、コーンプレート型粘度計で測定した値をいう。
１．熱硬化性樹脂組成物
２．熱硬化性接着シート
３．補強フレキシブルプリント配線板の製造方法
４．実施例
【００１６】
＜１．熱硬化性樹脂組成物＞
　本実施の形態に係る熱硬化性樹脂組成物は、（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１
８０℃での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤と
を含み、１２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである。
【００１７】
　熱硬化性樹脂組成物は、１２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・
ｓであることにより、例えば、熱硬化性樹脂組成物から形成した熱硬化性接着層を介して
、フレキシブルプリント配線板と接続用基材との熱ラミネート時や、この熱ラミネート後
の熱処理時において、熱硬化性接着層の接着界面における気泡を抑制することができる。
熱硬化性樹脂組成物は、１２０～１６０℃での溶融粘度が６０００Ｐａ・ｓ以上であるこ
とが好ましく、７０００Ｐａ・ｓ以上であることがより好ましい。また、１２０～１６０
℃での溶融粘度の上限は、４５０００Ｐａ・ｓ以下であることが好ましく、４００００Ｐ
ａ・ｓ以下であることがより好ましい。また、熱硬化性樹脂組成物は、１４０℃での溶融
粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓであることが好ましい。以下、熱硬化性樹脂組成物
の各成分について詳細に説明する。
【００１８】
［（メタ）アクリルポリマー］
　（メタ）アクリルポリマーは、（メタ）アクリルモノマーの重合体である。（メタ）ア
クリルポリマーの重合方法としては、特に限定されず、例えば高分子量を得る観点からパ
ール重合を用いることが好ましい。
【００１９】
　（メタ）アクリルモノマーとしては、アクリル酸ブチル、アクリル酸２－エチルヘキシ
ル、アクリル酸エチル、アクリル酸ニトリル、グリシジルメタクリレート等が挙げられる
。これらの（メタ）アクリルモノマーは、１種単独、又は２種以上を併用して用いること
ができる。
【００２０】
　（メタ）アクリルポリマーは、ガラス転移温度が－５～１５℃であることが好ましい。
このような条件を満たすことにより、熱硬化性接着層の接着界面における気泡をより効果
的に抑制することができる。
【００２１】
　なお、（メタ）アクリルポリマーのガラス転移温度は、下記（１）式（ＦＯＸ式）によ
り計算することができる。
　１／Ｔｇ＝Ｗ１／Ｔ１＋Ｗ２／Ｔ２＋・・・Ｗｎ／Ｔｎ ・・・（１）
（１）式中、Ｗ１、Ｗ２・・・Ｗｎは各モノマーの質量分率であり、Ｔ１、Ｔ２・・・Ｔ
ｎは各モノマーのガラス転移温度（Ｋ）である。
【００２２】
［エポキシ樹脂］
　エポキシ樹脂は、１４０～１８０℃での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下である。このよ
うな構成により、例えば上述した熱処理時において、熱硬化性接着層中のエポキシ樹脂の
流動性が良好になるため、熱硬化性接着層の接着界面における気泡を抑制することができ
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る。
【００２３】
　上記気泡の抑制をより効果的に達成する観点から、エポキシ樹脂は、１４０～１６０℃
での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下であることが好ましく、１４０～１６０℃での溶融粘
度が０．０８Ｐａ・ｓ未満であることがより好ましく、１５０℃での溶融粘度が０．０８
Ｐａ・ｓ未満であることがさらに好ましい。また、１４０～１８０℃での溶融粘度の下限
値は、０．０１Ｐａ・ｓ以上が好ましい。
【００２４】
　エポキシ樹脂は、軟化点が８５℃以下であることが好ましい。このような構成により、
例えば上述した熱ラミネート時や熱処理時において、熱硬化性接着層中のエポキシ樹脂が
速やかに軟化するため、熱硬化性接着層の接着界面における気泡をより効果的に抑制する
ことができる。
【００２５】
　エポキシ樹脂の具体例としては、例えば、ジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂、ビス
フェノール型エポキシ樹脂、ナフタレン型エポキシ樹脂、ノボラックフェノール型エポキ
シ樹脂、ビフェニル型エポキシ樹脂等であって、１４０～１８０℃での溶融粘度が０．１
Ｐａ・ｓ以下である条件を満たすものを用いることができる。特に、熱硬化性接着層の接
着界面における気泡をより効果的に抑制する観点から、ジシクロペンタジエン型エポキシ
樹脂及びビスフェノール型エポキシ樹脂が好ましい。
【００２６】
　エポキシ樹脂の含有量は、（メタ）アクリルポリマー１００質量部に対して、５質量部
以上が好ましく、１０質量部以上がより好ましい。また、エポキシ樹脂の含有量の上限値
は、（メタ）アクリルポリマー１００質量部に対して、３０質量部以下が好ましく、２５
質量部以下がより好ましい。このような範囲にすることにより、熱硬化性接着層の接着界
面における気泡をより効果的に抑制するとともに、剥離強度をより向上させることができ
る。エポキシ樹脂は、１種単独で用いてもよいし、２種以上を併用してもよい。２種以上
を併用する場合、合計量が上記範囲を満たすことが好ましい。
【００２７】
［エポキシ樹脂硬化剤］
　エポキシ樹脂硬化剤としては、フェノール系硬化剤、アミン系硬化剤、イミダゾール系
硬化剤、酸無水物系硬化剤、有機過酸化物系硬化剤等用いることができ、フェノール系硬
化剤及びアミン系硬化剤が好ましい。
【００２８】
　フェノール系硬化剤としては、フェノールノボラック、ビスフェノールＡノボラック、
クレゾールノボラック等が挙げられ、フェノールノボラックが好ましい。フェノール系硬
化剤の具体的としては、ＰＨＥＮＯＬＩＴＥ　ＴＤ－２１３１、ＴＤ－２１０６、ＴＤ－
２０９３、ＴＤ－２０９１、ＴＤ－２０９０（以上、ＤＩＣ（株）社製）等が挙げられる
。
【００２９】
　アミン系硬化剤としては、ジアミノジフェニルメタン、ジアミノジフェニルスルホンの
ような芳香族アミン、脂肪族アミン、イミダゾール誘導体、ジシアンジアミド、テトラメ
チルグアニジン、チオ尿素付加アミンなど、およびそれらの異性体、変成体を用いること
ができる。これらの中でも、ジアミノジフェニルスルホンが好ましい。
【００３０】
　イミダゾール系硬化剤としては、例えば、２－メチルイミダゾール、２－フェニルイミ
ダゾールなどが挙げられる。
【００３１】
　酸無水物系硬化剤としては、例えば、無水フタル酸、無水マレイン酸などが挙げられる
。
【００３２】
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　有機過酸化物系硬化剤としては、例えば、ロイルパーオキサイド、ブチルパーオキサイ
ド、ベンジルパーオキサイド、ジラウロイルパーオキサイド、ジブチルパーオキサイド、
ベンジルパーオキサイド、パーオキシジカーボネート、ベンゾイルパーオキサイドなどが
挙げられる。
【００３３】
　エポキシ樹脂硬化剤の含有量は、（メタ）アクリルポリマー１００質量部に対して、１
～３０質量部であることが好ましく、５～２０質量部であることがより好ましい。このよ
うな範囲にすることにより、硬化性をより良好にすることができる。エポキシ樹脂硬化剤
は、１種単独で用いてもよいし、２種以上を併用してもよい。２種以上を併用する場合、
合計量が上記範囲を満たすことが好ましい。
【００３４】
　［他の添加物］
　熱硬化性樹脂組成物は、必要に応じて、上述した化合物以外の他の添加物を含有してい
てもよいし、他の添加剤を実質的に含有していなくてもよい。他の添加物としては、導電
性粒子、熱伝導性粒子、膜形成樹脂、アクリルゴム、各種アクリルモノマー等の希釈用モ
ノマー、充填剤、軟化剤、着色剤、難燃化剤、チキソトロピック剤、カップリング剤など
が挙げられる。
【００３５】
　以上のように、本実施の形態に係る熱硬化性樹脂組成物は、タックが小さいため、貼り
合わせ時に気泡を巻き込みにくく、ゴミが付き難い。また、タックが小さくても、ＳＵＳ
、アルミニウム、金などの金属に対して優れた仮貼特性を示し、優れた作業性を有する。
よって、フレキシブルプリント配線板と接続用基材とを貼り合わせる用途に好適に用いる
ことができる。
【００３６】
　熱硬化性樹脂組成物は、上述した各成分を、常法により均一に混合することにより調製
することができる。熱硬化性樹脂組成物は、ペースト状、フィルム状、分散液状等の形態
にすることができる。特に、保管性や使用時のハンドリング性等の観点から、剥離処理し
た基材フィルム（剥離基材）上に、上述した熱硬化性樹脂組成物から形成した熱硬化性接
着層を有する熱硬化性接着シートの形態が好ましい。
【００３７】
＜２．熱硬化性接着シート＞
　本実施の形態に係る熱硬化性接着シートは、上述した熱硬化性樹脂組成物から形成した
熱硬化性接着層が、基材フィルム上に形成されている。
【００３８】
　熱硬化性接着シートは、例えば、上述した熱硬化性樹脂組成物を、乾燥後の厚さが１０
～６０μｍとなるように、バーコーター、ロールコーター等により基材フィルム上に、塗
布し、常法により乾燥することにより得ることができる。
【００３９】
　基材フィルムは、ポリエチレンテレフタレートフィルム、ポリイミドフィルムなどの基
材に、必要に応じてシリコーンなどで剥離処理がされた剥離基材を用いることができる。
【００４０】
　熱硬化性接着シートは、例えば、フレキシブルプリント配線板の端子部と、その裏打ち
するための接続用基材とを接着固定するために好ましく適用できる。また、熱ラミネート
により、熱硬化性接着シートと接続用基材とを容易に密着させることができるため、作業
性を向上させることができる。
【００４１】
＜３．補強フレキシブルプリント配線板の製造方法＞
　本実施の形態に係る補強フレキシブルプリント配線板の製造方法は、熱硬化性接着層を
介して、フレキシブルプリント配線板と接続用基材とを１２０～１６０℃の温度で熱ラミ
ネートする工程と、１４０～１８０℃の温度で熱処理する工程とを有する。
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【００４２】
［熱ラミネートする工程］
　熱ラミネートする工程においては、熱硬化性接着層を介して、フレキシブルプリント配
線板と接続用基材とを１２０～１６０℃の温度で熱ラミネートする。
【００４３】
　熱硬化性接着層は、上述した熱硬化性樹脂組成物を用いたものである。すなわち、熱硬
化性接着層を構成する熱硬化性樹脂組成物は、熱ラミネート時の設定温度、すなわち１２
０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓを示すため、熱ラミネート時
において流動性が良好となる。そのため、熱ラミネート時に熱硬化性接着層中から気泡を
排除しやすくなり、熱硬化性接着層の接着界面における気泡を抑制することができる。
【００４４】
　フレキシブルプリント配線板は、例えば、基材上にメッキ被膜で被覆された端子部を有
する導体パターンが形成された基板を有する。基材としては、例えば樹脂フィルムを用い
ることができ、ポリイミドフィルムが好ましい。基材の厚さは、通常１２～２５μｍ程度
である。
【００４５】
　接続用基材は、例えば、ポリイミドフィルム、ガラスエポキシ板、金属板等の基材を用
いることができる。接続用基材の厚さは、通常５０μｍ～２ｍｍ程度である。
【００４６】
　熱ラミネートする温度は、１２０～１６０℃であり、１３０～１５０℃が好ましい。こ
のような範囲にすることにより、熱硬化性接着層の接着界面における気泡をより効果的に
抑制することができる。熱ラミネートは、例えば熱ラミネート装置を用いて行うことがで
き、熱ロールラミネート装置を用いて行うことが好ましい。熱ロールラミネート装置を用
いる場合、ラミネート速度は、０．１～１．０ｍ／分が好ましい。また、ロール温度は、
１２０～１６０℃に設定することが好ましい。
【００４７】
　熱ラミネートする工程の具体例としては、次の方法が挙げられる。まず、所定の大きさ
にカットした熱硬化性接着シートを接続用基材に仮貼りし、この熱硬化性接着シートから
基材フィルムを取り除いて熱硬化性接着層を露出させる。そして、露出した熱硬化性接着
層にフレキシブルプリント配線板の端子部を重ね合わせ、熱ロールラミネート装置を用い
て熱ラミネートを行う。
【００４８】
［熱処理する工程］
　熱処理する工程において、熱処理の温度は、１４０～１８０℃であり、１４０～１６０
℃が好ましい。このような範囲にすることにより、熱硬化性接着層の接着界面における気
泡をより効果的に抑制することができる。熱処理は、例えばオーブンを用いて行うことが
できる。熱処理時間は、通常６０分以上が好ましい。
【００４９】
　熱処理する工程においては、上述した熱硬化性接着層中のエポキシ樹脂が、熱処理時の
設定温度、すなわち１４０～１８０℃での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下を示すため、熱
処理時において熱硬化性接着層を構成する熱硬化性樹脂組成物の流動性が良好となる。そ
のため、熱処理時に熱硬化性接着層中から気泡を排除しやすくなり、熱硬化性接着層の接
着界面における気泡を抑制することができる。
【００５０】
　以上のように、本実施の形態に係る補強フレキシブルプリント配線板の製造方法によれ
ば、上述した熱硬化性樹脂組成物から形成した熱硬化性接着層を用いることにより、熱硬
化性接着層の接着界面における気泡を抑制することができる。そのため、上述した熱ラミ
ネートする工程及び熱処理する工程以外の他の工程を実質的に有しなくてもよい。具体的
には、気泡を抑制する目的で従来必要とされていた熱加圧工程（例えば、上述した熱ラミ
ネートする工程の後に、０．５ＭＰａ以上の圧力で熱加圧する工程）等を有しなくてもよ



(8) JP 6553427 B2 2019.7.31

10

20

30

40

50

い。また、上述した熱ラミネートする工程及び上述した熱処理する工程は、加圧雰囲気や
減圧雰囲気ではなく、常圧で行うことができる。したがって、工程負荷の軽減、設備投資
の軽減、作業性の向上等を図ることができる。
【００５１】
　また、上述した補強フレキシブルプリント配線板の製造方法により得られた補強フレキ
シブルプリント配線板は、熱硬化性接着層の接着界面における気泡が抑制されているため
、剥離強度や耐熱性が良好である。
【実施例】
【００５２】
　以下、本発明の実施例について説明する。本実施例では、（メタ）アクリルポリマーと
エポキシ樹脂とエポキシ樹脂硬化剤とを含む熱硬化性樹脂組成物を作製し、この熱硬化性
樹脂組成物を用いて、熱硬化性接着シートを作製した。そして、熱硬化性接着シートを用
いて試験用の補強フレキシブルプリント配線板（試験片１～３）を作製し、下記（１）～
（４）の項目について評価した。なお、本発明は、これらの実施例に限定されるものでは
ない。
【００５３】
［実施例１］
［熱硬化性樹脂組成物の調製］
　ガラス転移温度が－４℃である（メタ）アクリルポリマー１００質量部と、エポキシ樹
脂（１５０℃での溶融粘度：０．０３Ｐａ・ｓ、商品名：ＨＰ－７２００Ｌ、ＤＩＣ（株
）社製）２０質量部と、エポキシ樹脂硬化剤（商品名：ＰＨＥＮＯＬＩＴＥ　ＴＤ２１３
１、ＤＩＣ（株）社製）２０質量部とを混合することにより、熱硬化性樹脂組成物を調製
した。得られた熱硬化性樹脂組成物の１４０℃での溶融粘度は、７．６５Ｅ＋０３Ｐａ・
ｓであった。
【００５４】
［実施例２］
　ガラス転移温度が１３℃である（メタ）アクリルポリマー１００質量部と、エポキシ樹
脂（１５０℃での溶融粘度：０．０３Ｐａ・ｓ、商品名：ＨＰ－７２００Ｌ、ＤＩＣ（株
）社製）１０質量部と、エポキシ樹脂（１５０℃での溶融粘度：０．０１Ｐａ・ｓ、商品
名：ＹＳＬＶ－８０ＸＹ、新日鉄住金化学（株）社製）１０質量部と、エポキシ樹脂硬化
剤（商品名：ＰＨＥＮＯＬＩＴＥ　ＴＤ２１３１、ＤＩＣ（株）社製）１５質量部とを混
合することにより、熱硬化性樹脂組成物を調製した。得られた熱硬化性樹脂組成物の１４
０℃での溶融粘度は、３．３４Ｅ＋０４Ｐａ・ｓであった。
【００５５】
［実施例３］
　ガラス転移温度が１３℃である（メタ）アクリルポリマー１００質量部と、エポキシ樹
脂（１５０℃での溶融粘度：０．０８Ｐａ・ｓ、商品名：ＨＰ－４７７０、ＤＩＣ（株）
社製）１５質量部と、エポキシ樹脂（１５０℃での溶融粘度：０．０１Ｐａ・ｓ、商品名
：ＹＳＬＶ－８０ＸＹ、新日鉄住金化学（株）社製）１０質量部と、エポキシ樹脂硬化剤
（４，４’－ジアミノジフェニルスルホン（４，４’－ＤＤＳ））５質量部とを混合する
ことにより、熱硬化性樹脂組成物を調製した。得られた熱硬化性樹脂組成物の１４０℃で
の溶融粘度は、２．５４Ｅ＋０４Ｐａ・ｓであった。
【００５６】
［比較例１］
　ガラス転移温度が－４℃である（メタ）アクリルポリマー１００質量部と、エポキシ樹
脂（１５０℃での溶融粘度：０．７５Ｐａ・ｓ、商品名：Ｎ－７７５、ＤＩＣ（株）社製
）２０質量部と、エポキシ樹脂硬化剤（商品名：ＰＨＥＮＯＬＩＴＥ　ＴＤ２１３１、Ｄ
ＩＣ（株）社製）１５質量部とを混合することにより、熱硬化性樹脂組成物を調製した。
得られた熱硬化性樹脂組成物の１４０℃での溶融粘度は、９．８８Ｅ＋０４Ｐａ・ｓであ
った。
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【００５７】
［比較例２］
　ガラス転移温度が１３℃である（メタ）アクリルポリマー１００質量部と、エポキシ樹
脂（１５０℃での溶融粘度：０．４Ｐａ・ｓ、商品名：ＨＰ－７２００Ｈ、ＤＩＣ（株）
社製）２０質量部と、エポキシ樹脂硬化剤（商品名：ＰＨＥＮＯＬＩＴＥ　ＴＤ２１３１
、ＤＩＣ（株）社製）１５質量部とを混合することにより、熱硬化性樹脂組成物を調製し
た。得られた熱硬化性樹脂組成物の１４０℃での溶融粘度は、２．９９Ｅ＋０４Ｐａ・ｓ
であった。
【００５８】
［比較例３］
　ガラス転移温度が２３℃である（メタ）アクリルポリマー１００質量部と、エポキシ樹
脂（１５０℃での溶融粘度：０．０３Ｐａ・ｓ、商品名：ＨＰ－７２００Ｌ、ＤＩＣ（株
）社製）２０質量部と、エポキシ樹脂硬化剤（商品名：ＰＨＥＮＯＬＩＴＥ　ＴＤ２１３
１、ＤＩＣ（株）社製）２０質量部とを混合することにより、熱硬化性樹脂組成物を調製
した。得られた熱硬化性樹脂組成物の１４０℃での溶融粘度は、１．２１Ｅ＋０５Ｐａ・
ｓであった。
【００５９】
［比較例４］
　ガラス転移温度が－１０℃である（メタ）アクリルポリマー１００質量部と、エポキシ
樹脂（１５０℃での溶融粘度：０．０３Ｐａ・ｓ、商品名：ＨＰ－７２００Ｌ、ＤＩＣ（
株）社製）２０質量部と、エポキシ樹脂硬化剤（４，４’－ジアミノジフェニルスルホン
（４，４’－ＤＤＳ））５質量部とを混合することにより、熱硬化性樹脂組成物を調製し
た。得られた熱硬化性樹脂組成物の１４０℃での溶融粘度は、３．５４Ｅ＋０３Ｐａ・ｓ
であった。
【００６０】
［熱硬化性接着シートの作製］
　上記熱硬化性樹脂組成物を、剥離処理がされたポリエチレンテレフタレートフィルムに
塗布し、５０～１３０℃の乾燥炉で乾燥し、厚さ３５μｍの熱硬化性接着シートを作製し
た。
【００６１】
　実施例及び比較例で得られた熱硬化性接着シートを用いて、試験片（試験用の補強フレ
キシブルプリント配線板）１～３を作製した。
【００６２】
［試験片１の作製］
　短冊（５ｃｍ×１０ｃｍ）にカットした熱硬化性接着シートの熱硬化性接着層を、厚さ
１７５μｍのポリイミドフィルム（アピカル１７５Ｈ、カネカ（株）社製）で仮貼りした
。次いで、熱硬化性接着シートから基材フィルムを取り除いて熱硬化性接着層を露出させ
た。露出した熱硬化性接着層に対し、同じ大きさの厚さ５０μｍのポリイミドフィルム（
カプトン２００Ｈ、デュポン社製）を上から重ね合わせ、１４０℃、速度０．３ｍ／分に
設定したロールラミネーターを用いて貼合わせた。そして、１４０℃のオーブン中に６０
分間保持した。これにより、試験片１を得た。
【００６３】
［試験片２の作製］
　試験片１の作製において、厚さ１７５μｍのポリイミドフィルムを、厚さ０．５ｍｍの
ＳＵＳ３０４板に変更したこと以外は、試験片１の作製と同様の方法で試験片２を得た。
【００６４】
［試験片３の作製］
　試験片１の作製において、１７５μｍ厚のポリイミドフィルムを、厚さ１ｍｍのガラス
エポキシ板（ＦＲ４）に変更したこと以外は、試験片１の作製と同様の方法で試験片３を
得た。
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【００６５】
［（１）熱硬化性接着層における気泡の有無］
　各試験片１について、ポリイミドフィルムと熱硬化性接着層との界面における気泡の有
無を目視により観察した。気泡がほぼ観察されず、耐熱性に影響しない場合を「◎」と評
価した。気泡が確認できるが、耐熱性には影響しない場合を「○」と評価した。気泡が観
察でき、耐熱性に影響する場合を「×」と評価した。結果を表１に示す。
【００６６】
［（２）剥離強度］
　各試験片１～３について、厚さ５０μｍのポリイミドフィルムに対し、剥離速度５０ｍ
ｍ／分で９０度剥離試験を行い、引き剥がすのに要した力を測定した。結果を表１に示す
。
【００６７】
［（３）吸湿半田フロート耐熱性試験］
　各試験片１について、２８８℃に設定した半田浴の液面に１０秒間浮かべ、試験片１に
膨れ、剥がれ等の外観異常がないかを目視観察した。外観に全く異常がない場合、又は試
験片１に膨れがわずかに観察されるが実用上問題がない場合を「○」と評価した。試験片
１に発泡による膨れが観察される場合を「×」と評価した。結果を表１に示す。
【００６８】
［（４）リフロー耐熱性試験］
　試験片１を、１４０℃、相対湿度９０％の湿熱オーブン中で９６時間放置した。次いで
、湿熱処理直後の試験片１をトップ温度２６０℃×３０秒に設定したリフロー炉を３回（
合計５分間）通過させ、通過後の試験片１に膨れ、剥がれ等の外観異常がないかを目視観
察した。外観に全く異常がない場合、又は試験片１に膨れがわずかに観察されるが実用上
問題がない場合の評価を「○」と評価した。試験片１に発泡による膨れが観察される場合
の評価を「×」と評価した。結果を表１に示す。
【００６９】
【表１】

【００７０】
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　実施例１～３のように、（メタ）アクリルポリマーと、１４０～１８０℃での溶融粘度
が０．１Ｐａ・ｓ以下であるエポキシ樹脂と、エポキシ樹脂硬化剤とを含み、１２０～１
６０℃での溶融粘度が５０００～５００００Ｐａ・ｓである熱硬化性樹脂組成物を用いた
場合、熱硬化性接着層の接着界面における気泡を抑制できることが分かった。
【００７１】
　特に、実施例１、２のように、１４０～１８０℃での溶融粘度が０．０８Ｐａ・ｓ未満
であるエポキシ樹脂を含む熱硬化性樹脂組成物を用いた場合、熱硬化性接着層の接着界面
における気泡をより効果的に抑制できることが分かった。また、実施例１～３では、耐熱
性及び剥離強度も良好であることが分かった。
【００７２】
　一方、比較例１、２のように、１４０～１８０℃での溶融粘度が０．１Ｐａ・ｓ以下で
あるエポキシ樹脂を含まない熱硬化性樹脂組成物を用いた場合、熱硬化性接着層の接着界
面における気泡を抑制するのが困難であることが分かった。また、比較例１、２では、耐
熱性が良好ではないことが分かった。さらに、比較例１、２では、実施例に比べて剥離強
度が劣っていることが分かった。
【００７３】
　また、比較例３、４のように、１２０～１６０℃での溶融粘度が５０００～５００００
Ｐａ・ｓを満たさない熱硬化性樹脂組成物を用いた場合、熱硬化性接着層の接着界面にお
ける気泡を抑制するのが困難であることが分かった。また、比較例３、４では、耐熱性が
良好ではないことが分かった。さらに、比較例４では、実施例に比べて剥離強度が劣って
いることが分かった。
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