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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
マレイミド基を有する化合物（Ａ）、タルクを焼成してなるもの（Ｂ）、エポキシ樹脂、
および少なくとも一つのナフタレン環を有するフェノール樹脂を含有し、
前記マレイミド基を含有する化合物（Ａ）が、二つ以上のマレイミド基を含有する化合物
であって、前記タルクを焼成してなるもの（Ｂ）を、樹脂成分の合計１００質量部に対し
、３０質量部以上２５０質量部以下含有することを特徴とする樹脂組成物。
【請求項２】
前記マレイミド基を含有する化合物（Ａ）を、樹脂成分の質量の合計に対して、５質量％
以上７０質量％以下含有するものである請求項１記載の樹脂組成物。
【請求項３】
前記エポキシ樹脂を、樹脂成分の質量の合計に対して、１０質量％以上５０質量％以下含
有するものである請求項１または２に記載の樹脂組成物。
【請求項４】
前記少なくとも一つのナフタレン環を有するフェノール樹脂を、樹脂成分の質量の合計に
対して、１０質量％以上５０質量％以下含有するものである請求項１乃至３いずれか一項
に記載の樹脂組成物。
【請求項５】
請求項１乃至４いずれか一項に記載の樹脂組成物を基材に含浸して得られることを特徴と
するプリプレグ。
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【請求項６】
請求項５記載のプリプレグを一枚または複数枚積層させたものを加熱硬化することを特徴
とする積層板。
【請求項７】
請求項１乃至４いずれか一項に記載の樹脂組成物から得られる樹脂を絶縁層として含有す
ることを特徴とする積層板。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電子・電気部品、プリント配線板、半導体基板、ＩＣ封止材等の電子材料分
野に用いられる樹脂組成物およびその用途に関し、さらに詳しくは特にプリント配線板用
、半導体基板用として軽薄短小化に好適な、弾性率・強度が高く、かつ加工性が良好な樹
脂組成物ならびにそれを用いたプリプレグおよび積層板に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　近年の電子機器の軽薄短小化に伴い、例えばメモリカード、携帯電話用回路基板など、
省スペースが求められる薄型パッケージ、薄型基板に使用される積層板の厚さは０．５ｍ
ｍ以下、好ましくは０．２ｍｍ以下が求められている。厚さが薄くなればなるほど回路形
成などの工程内や搬送の過程で反りが生じやすく、折れ曲がりやすいなどの問題が生じる
。これは、基板および積層板が薄くなることにより、基板の剛性、この場合では常温での
基板の剛性が不足することにより生じる問題である。
【０００３】
　一方、同様に薄い基板を用いた場合、高温を要するＡＣＰ、ＡＣＦなどを用いた半導体
の実装プロセスや、ハンダリフローなどを用いる二次実装プロセスなどで高温下に曝され
る場合でも、熱膨張係数の違いなどにより生じる応力の結果、基板が反ったり折れ曲がっ
たりすることにより実装不良などの問題が生じる。これは、高温によって生じた応力に対
して、積層板の高温下での剛性が十分でないことが原因である。
【０００４】
　以上のことから、工程内での搬送などにおける反りという問題、および実装時の実装不
良などの問題を解決するためには、常温、高温両方で高い剛性を保持する基板材料が必要
となっている。
【０００５】
　高剛性化の一般的な手法としては、使用するガラスクロスを硬度の高いガラス（Ｓガラ
ス、Ｈガラスなど）にする方法、使用するガラスクロスの重ね枚数を増やす方法等の手法
が一般的である（特許文献１等参照）。しかし硬度の高いガラスは、通常のガラスクロス
（Eガラス）に比べ高価であり、ドリル加工などの加工性に劣る等の欠点がある。一方、
重ね枚数を増やす場合は、積層板一枚あたりの使用プリプレグの枚数が増え、コスト高に
なるなどの問題がある。
【０００６】
　また他方、樹脂組成物中に無機充填剤を配合することにより剛性を高めるという手法も
検討されている。特に無機充填剤を高い体積分率含有することで樹脂組成物の剛性を高く
するといった手法が知られている（特許文献２参照）。しかしながら無機充填剤の体積分
率を高めるに従って、加工時に樹脂と充填剤の界面で剥離が起きる、積層板内でプリプレ
グ間の接着強度が低下し剥離が生じやすい、などの問題が起きやすくなる。
【０００７】
　またシリカなどのように剛性の高い無機充填剤を使用した場合、ドリル加工時にドリル
の磨耗が著しく、穴位置制度、穴壁粗さなどが悪化するなどの問題がある。そこでシリカ
などの剛性の高い無機充填剤を使用する場合は特定の粒径のものを配合したり（特許文献
３参照）、硬度の低い充填剤を併用する（特許文献４参照）などの対策が取られているが
、効果は十分ではなかった。
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【特許文献１】特開２００１－３２９０８０号公報
【特許文献２】特開平８－２１６３３５号公報
【特許文献３】特開２００３－０２０４０７号公報
【特許文献４】特開２０００－１１７７３３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明の課題は、樹脂組成物として高い剛性を有し、該樹脂組成物を用いて０．２ｍｍ
以下の積層板とした場合でも十分な剛性を有し、かつドリル加工性などの加工性に優れた
積層板を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本出願人は、上記課題を解決するために鋭意検討した結果、積層板に用いられる樹脂組
成物がマレイミド基を有する化合物（Ａ）を含有する樹脂組成物に、タルクを焼成してな
るもの（Ｂ）を、特定量含有させた場合、耐熱性の高い樹脂マトリクスの中に剛性の高い
無機化合物の粒子が互いに重なるようにして充填されるため、常温時・高温時ともに弾性
率の高い樹脂組成物を得ることができることを見出し、本発明を完成した。
【００１０】
即ち、本発明は、以下に関するものである。
（１）マレイミド基を有する化合物（Ａ）、タルクを焼成してなるもの（Ｂ）、エポキシ
樹脂、および少なくとも一つのナフタレン環を有するフェノール樹脂を含有し、前記マレ
イミド基を含有する化合物（Ａ）が、二つ以上のマレイミド基を含有する化合物であって
、前記タルクを焼成してなるもの（Ｂ）を、樹脂成分の合計１００質量部に対し、３０質
量部以上２５０質量部以下含有することを特徴とする樹脂組成物。
（２）前記マレイミド基を含有する化合物（Ａ）を、樹脂成分の質量の合計に対して、５
質量％以上７０質量％以下含有するものである（１）に記載の樹脂組成物。
（３）前記エポキシ樹脂を、樹脂成分の質量の合計に対して、１０質量％以上５０質量％
以下含有するものである（１）または（２）に記載の樹脂組成物。
（４）前記少なくとも一つのナフタレン環を有するフェノール樹脂を、樹脂成分の質量の
合計に対して、１０質量％以上５０質量％以下含有するものである（１）乃至（３）いず
れか一項に記載の樹脂組成物。
（５）（１）乃至（４）いずれか一項に記載の樹脂組成物を基材に含浸して得られること
を特徴とするプリプレグ。
（６）（５）記載のプリプレグを一枚または複数枚積層させたものを加熱硬化することを
特徴とする積層板。
（７）（１）乃至（４）いずれか一項に記載の樹脂組成物から得られる樹脂を絶縁層とし
て含有することを特徴とする積層板。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明の樹脂組成物は高い剛性を有するため、０．２ｍｍ以下という薄い積層板となっ
た場合でも常温、高温ともに十分高い弾性率を得ることができる。また樹脂組成物の弾性
率が高いにも関わらずドリル加工などの加工性に優れる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１２】
　以下、本発明を詳細に説明する。
　本発明の樹脂組成物は、マレイミド基を有する化合物（Ａ）を含有する樹脂組成物に、
タルクを焼成してなるもの（Ｂ）を、樹脂組成物の合計１００質量部に対し、３０質量部
以上２５０部以下含有することを特徴とするものである。まず、本発明の樹脂組成物を構
成する各成分について説明する。
【００１３】
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　マレイミド基を有する化合物（Ａ）
　本発明で用いられるマレイミド基を有する化合物は、マレイミド基を有していれば特に
制限されないが、好ましくは下記一般式（１）で表されるような二つ以上のマレイミド基
を有する化合物である。
【００１４】
【化１】

【００１５】
（式中、Ｒ1はｍ価の有機基を示す。式中、ｍは好ましくは２～１０である。Ｒ1が示す有
機基としては、下記一般式（２－１）～（２－３）からなる群より選ばれるものが好まし
く例示される。）
【００１６】

【化２】

【００１７】
【化３】

【００１８】
【化４】

【００１９】
（式中、Ｘは互いに同一でも異なっていてもよく、－ＣＨ2－、－Ｃ（ＣＨ３）２－、－
Ｃ（Ｃ２Ｈ５）２－、－ＣＯ－、－Ｏ－、－（単結合）、－Ｓ－または－ＳＯ2－を示す
。Ｙは互いに同一でも異なっていてもよく、－ＣＨ3、－ＣＨ2ＣＨ3、または水素原子を
示す。）
【００２０】
　本発明で用いられる少なくとも二つ以上のマレイミド基を含む化合物として具体的には
、例えば、Ｎ，Ｎ’－（１，３－フェニレン）ビスマレイミド、N，N’－［１，３－（２
－メチルフェニレン）］ビスマレイミド、N，N’－（１，４－フェニレン）ビスマレイミ
ド、ビス（４－マレイミドフェニル）メタン、ビス（３－メチル－４－マレイミドフェニ
ル）メタン、ビス（４－マレイミドフェニル）エーテル、ビス（４－マレイミドフェニル
）スルホン、ビス（４－マレイミドフェニル）スルフィド、ビス（４－マレイミドフェニ
ル）ケトン、１，４－ビス（マレイミドメチル）ベンゼン、１，３－ビス（3-マレイミド
フェノキシ）ベンゼン、ビス［４－（４－マレイミドフェノキシ）フェニル］メタン、１
，１－ビス［４－（３－マレイミドフェノキシ）フェニル］エタン、１，１－ビス［４－
（４－マレイミドフェノキシ）フェニル］エタン、１，２－ビス［４－（３－マレイミド
フェノキシ）フェニル］エタン、１，２－ビス［４－（４－マレイミドフェノキシ）フェ
ニル］エタンなどが挙げられる。
【００２１】
　また本発明で用いられる少なくとも二つ以上のマレイミド基を含む化合物として、下記
一般式（３）
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【００２２】
【化５】

【００２３】
（式中、ｎは平均値で０～１０である。）で表されるマレイミド基を含む化合物および下
記一般式（４）
【００２４】
【化６】

【００２５】
（式中、ｎは平均値で０～１０である。）で表されるマレイミド基を含む化合物なども挙
げられる。これらの少なくとも二つ以上のマレイミド基を含む化合物（Ａ）は、１種単独
でまたは２種以上組み合わせて用いることができる。
【００２６】
　タルクを焼成してなるもの（Ｂ）
　本発明で用いられるタルクを焼成してなるもの（Ｂ）は、天然の鉱物として存在してい
るタルクを焼成して使用することもできるし、工業的に製造したものを使用することもで
きる。タルク（３ＭｇＯ・４ＳｉＯ２・Ｈ２Ｏ）は結晶水を有するため、７００℃程度以
上の高温下で焼成することにより結晶水を放出する。例えば１０００℃～１５００℃の温
度の下で、５～２０時間程度焼成することで結晶水を放出することが可能である。本発明
で用いられるタルクとしては上記のように焼成することにより結晶水を放出した、例えば
焼成タルクと呼ばれるものを使用する。鉱物として得られるものを焼成した場合は、微量
成分として酸化アルミニウム、酸化カルシウム、酸化カリウム、酸化鉄などの酸化物を含
む場合があるが、特に問題なく使用することができる。
【００２７】
　タルクを焼成してなるもの（Ｂ）の含有量は、樹脂成分（（Ａ）成分＋他の樹脂成分）
の合計１００質量部に対し、３０質量部以上２５０質量部以下含有することが重要である
。好ましくは５０質量部以上１５０質量部以下である。添加量が３０質量部以上であれば
添加効果が期待でき、２５０質量部以下であれば、樹脂ワニスの粘度が良好で含浸性が良
好である。添加する化合物の種類に依存する部分もあるが、添加量が上記の範囲にあると
樹脂硬化物の弾性率が向上し、積層板となった場合の曲げ弾性率が２０ＧＰａ以上と好ま
しい値となりやすい。
【００２８】
　タルクを焼成したものは、焼成しないタルクよりも結晶の硬度が高くなる。そのため、
マレイミド基を含む化合物を含有する樹脂組成物にそれぞれを含有した場合を比較すると
、タルクを焼成したものを含有した方が、弾性率を顕著に高める効果があることを見出し
たのである。
【００２９】
　またタルクを焼成してなるもの（Ｂ）は、層状の構造を有する無機化合物であるため、
粒子が板状であり、アスペクト比（粒子の縦の長さと横の長さの比）が高い。このような
板状の粒子を充填した樹脂組成物をプリプレグとする場合、その含浸コート工程において
、互いが重なるようにして樹脂中に充填されやすいため、硬化物となった際曲げ方向の応
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力に対する弾性率向上に寄与すると考えられる。これらの無機化合物の粒径としては、平
均粒径Ｄ５０が０．１μｍ以上１０．０μｍ未満の範囲であることが好ましい。０．１μ
ｍ以上である方が、取り扱い時に二次凝集等が起こらず、均一に分散させるのが容易であ
り好ましい。また、Ｄ５０が１０．０μｍ以下である方が樹脂ワニスとなった場合に沈降
などが生じにくく、安定性が良好であるため好ましい。
【００３０】
　本発明で用いられるタルクを焼成してなるもの（Ｂ）は、カップリング剤による表面処
理を行うことが好ましい。表面処理に必要なカップリング剤の種類としては、特に限定さ
れず、例としてシランカップリング剤、チタネートカップリング剤等が挙げられる。特に
シランカップリング剤が好ましい。シランカップリング剤の例としてはビニルトリメトキ
シシラン、ビニルトリエトキシシラン、N－（２－アミノエチル）－３－アミノプロピル
メチルジメトキシシラン、N－（２－アミノエチル）－３－アミノプロピルトリメトキシ
シラン、N－フェニル－γ－アミノプロピルトリメトキシシラン、３－アミノプロピルト
リエトキシシラン、３－アニリノプロピルトリメトキシシラン、３－グリシドキシプロピ
ルトリメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルメチルジメトキシシラン、２－（３，
４－エポキシシクロヘキシル）エチルトリメトキシシラン、３－メタクリロキシプロピル
トリメトキシシラン、３－メルカプトプロピルトリメトキシシラン等を挙げることができ
、これらの１種類または２種類以上が使用される。これらのシラン系カップリング剤は予
めタルクを焼成したもの（Ｂ）の表面に、吸着ないしは反応により固定されていることが
好ましい。
【００３１】
　エポキシ樹脂
　本発明の樹脂組成物は、更にエポキシ樹脂を含有するものであることが好ましい。用い
ることのできるエポキシ樹脂は、特に限定されないが、好ましくは分子中に少なくとも２
個以上のグリシジル基を有するエポキシ樹脂である。これらについて例示すると、ビスフ
ェノールＡ型エポキシ樹脂、ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂、ノボラック型エポキシ樹
脂、クレゾールノボラック型エポキシ樹脂、ビスフェノールＡノボラック型エポキシ樹脂
、ビスフェノールＦノボラック型エポキシ樹脂等が挙げられ、また下記一般式（５）で示
されるジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂なども挙げられる。
【００３２】
【化７】

【００３３】
（式中、Ｇはグリシジル基を、ｌは平均値で０～６である）
　さらにジヒドロキシナフタレン、フェノールアラルキル樹脂、ナフトールアラルキル樹
脂、ナフタレン環を含むフェノールアラルキル樹脂、ナフタレン骨格を含むノボラック樹
脂など２つ以上のフェノール性水酸基を含む化合物にエピクロルヒドリンを反応させグリ
シジル化させたエポキシ樹脂、または下記一般式（６）で示されるナフタレン環を含むエ
ポキシ樹脂も挙げられる。
【００３４】
【化８】

【００３５】
（式中、Ｇはグリシジル基を、ｊは平均値で０～１０である）
　これらエポキシ樹脂の中ではナフタレン環を含むエポキシ樹脂が好ましく、下記一般式
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（７）および（８）で表されるナフタレン環を含むエポキシ樹脂がより好ましい。
【００３６】
【化９】

【００３７】
（式中Ｇはグリシジル基を、ｑ１、ｑ２は１以上の整数を表し、かつｑ１＋ｑ２≦８であ
る）
【００３８】
【化１０】

【００３９】
（式中、Ｇはグリシジル基を、pは１または２、ｎは１～１０の整数を表す）
　尚、これらのエポキシ樹脂は単独、または２種以上組み合わせて用いることができる。
【００４０】
　フェノール樹脂
　本発明の樹脂組成物は、更にフェノール樹脂を含有することが好ましい。用いることの
できるフェノール樹脂は、少なくとも一つのフェノール性水酸基を有する化合物である。
この条件を満たせば特に制限を受けないが、少なくとも一つのナフタレン環を有すること
が好ましい。具体的には以下のようなものが例として挙げられる。
【００４１】
　ナフトール、ジヒドロキシナフタレン、トリヒドロキシナフタレン、テトラヒドロキシ
ナフタレンなどのヒドロキシナフタレン類が挙げられる。また、ヒドロキシナフタレン類
、およびこれらヒドロキシナフタレン類とフェノール類との混合物をアルデヒド類と反応
させて得られる化合物等が挙げられる。これらの化合物の一例を具体的に示すと一般式（
９）で表される化合物などが挙げられる。尚、フェノール類の例としてフェノール、クレ
ゾール、レゾルシノール等が挙げられ、アルデヒド類の例としてホルムアルデヒド、アセ
トアルデヒド、ベンズアルデヒド等が挙げられる。
【００４２】
【化１１】

【００４３】
（式中、ｊは平均値で０～１０である）
　尚、これらの化合物は上記方法により得ることもできるが、使用可能な市販品として、
日本化薬株式会社製、商品名：カヤハードＮＨＮ等を使用することも可能である。
【００４４】
　または、ヒドロキシナフタレン類、およびこれらヒドロキシナフタレン類とフェノール
類との混合物と、アラルキルアルコール誘導体またはアラルキルハライド誘導体とを反応
させて得られる化合物等が挙げられる。これらの化合物の一例を具体的に示すと一般式（
１０）で表される化合物などが挙げられる。尚、フェノール類としてはフェノール、クレ
ゾール、レゾルシノールなどが例示でき、アラルキルアルコール誘導体としてはｐ－キシ
リレングリコール、ｐ－キシリレングリコールジメチルエーテルなどが例示される。また
、アラルキルハライド誘導体としては、ｐ－キシリレンジクロライドなどが例として挙げ
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られる。
【００４５】
【化１２】

【００４６】
（式中、pは１または２、ｎは１～１０の整数を表す）
　尚、これらの化合物は上記方法により得ることもできるが、使用可能な市販品として、
新日鐵化学株式会社製、商品名：ＳＮ１８０等を使用することも可能である。これらのフ
ェノール性水酸基を有する化合物は、単独、または２種以上組み合わせて用いることがで
きる。
【００４７】
　樹脂組成物
　本発明の樹脂組成物において、マレイミド基を含む化合物（Ａ）の含有量は、樹脂成分
（（Ａ）＋他の樹脂成分）の質量の合計に対して、５質量％以上７０質量％以下であるこ
とが好ましく、より好ましくは３０質量％以上６０質量％以下の量で含有することが望ま
しい。（Ａ）の含有量が５質量％以上、好ましくは３０質量％以上であると組成物の剛性
が高く、高温時の高弾性率が期待できる。一方７０質量％以下の方が、樹脂組成物の吸湿
性が低く、ハンダ耐熱試験等、吸湿条件下での耐熱性が十分であり好ましい。
【００４８】
　更にエポキシ樹脂を樹脂組成物に含有した場合のエポキシ樹脂の含有量は、樹脂成分の
質量の合計に対して、１０質量％以上５０質量％以下含有することが好ましい。１０質量
％以上である方が、樹脂の脆性が低く好ましく、また５０質量％以下である方が樹脂の熱
硬化速度が速く、硬化を完了するのに必要となる時間が短いため実用的である。
【００４９】
　また、フェノール樹脂を含有する場合のフェノール樹脂の含有量は、樹脂成分の質量の
合計に対して、１０質量％以上５０質量％以下含有することが好ましい。１０質量％以上
である方が、樹脂の脆性が低く好ましく、また５０質量％以下である方が樹脂の熱硬化速
度が速く、硬化を完了するのに必要となる時間が短いため実用的である。
【００５０】
　その他の樹脂成分
　本発明の樹脂組成物は、上記各種成分の他、必要に応じてその他の樹脂成分を加えるこ
とが可能である。好ましい例として熱可塑性樹脂、反応性希釈剤などが挙げられ、これら
は本発明の目的が損なわれない範囲で加えてもよい。
【００５１】
　熱可塑性樹脂としては特に制限されないが、好ましい例としては、分子量が５０００～
１０００００であるポリエーテルスルホン、ポリスルホン、ポリフェニレンスルフィド、
ポリエーテルエーテルケトン、ポリイミド、ポリエーテルイミド、ポリアミドイミド、芳
香族ポリアミド、ポリパラバン酸、ポリフェニレンエーテル、フェノキシ樹脂、さらには
、芳香族ポリエステル等の液晶ポリマーを挙げることができる。さらにカルボキシル基、
水酸基、アルケン基等を末端あるいは側鎖にグラフトしたものは、より好適に用いること
ができる。これらの熱可塑性樹脂の分子量は、５０００以上である方が高分子による可と
う性付与の効果を得ることができ、１０００００以下である方が粘度が高くなり過ぎず、
成形性が十分であるため好ましい。
【００５２】
　熱可塑性樹脂の含有量は、上記樹脂組成物の樹脂成分に対して０．１～３０質量％の範
囲で用いられることが望ましい。０．１質量％以上である方が添加効果が得られ、３０質
量％以下ならば、樹脂組成物の耐熱性が保持できる。
【００５３】
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　反応性希釈剤としては、グリシドール、アリルグリシジルエーテル、メチルグリシジル
エーテル、ブチルグリシジルエーテル、フェニルグリシジルエーテルなどのエポキシ樹脂
に対して一般的に使用される反応性希釈剤、ジアリルフタレート、ｏ，ｏ’－ジアリルビ
スフェノールＡ、ビスフェノールＡジアリルエーテルなどのアリル基をもつ化合物（これ
らは熱硬化性のイミド樹脂に対して一般的に使用される反応性希釈剤である）などが例示
できる。これら反応性希釈剤の含有量は、樹脂成分に対して０．１～１０質量％の範囲で
用いられることが望ましい。０．１質量％以上である方が反応性希釈剤としての効果が十
分であり、１０質量％以下であれば樹脂組成物からなる樹脂ワニスの粘度が低下しすぎる
ことなく、作業性が良好である。
【００５４】
　難燃剤
　本発明の樹脂組成物は更に難燃剤を含有していてもよい。本発明の樹脂組成物に用いる
ことのできる難燃剤としては、含臭素難燃剤、含リン難燃剤、金属水酸化物など公知の難
燃剤が挙げられる。
【００５５】
　含臭素難燃剤の例としては特に制限を受けないが、好ましい例としてはテトラブロモビ
スフェノールＡ、テトラブロモビスフェノールＡとエピクロルヒドリンを反応させて得ら
れるエポキシ樹脂およびそのオリゴマー、重合物などが挙げられる。また臭素置換フェニ
ルマレイミドなど臭素含有マレイミド化合物なども用いることができる。これら含臭素難
燃剤は、単独、または２種以上組み合わせて用いることができる。
【００５６】
　含臭素難燃剤の添加量としては臭素元素に換算して樹脂成分の合計の質量に対して３～
７質量％の範囲が好ましい。この範囲である方が、難燃性を得ることができ、また樹脂組
成の耐熱性が保持できるため好ましい。
【００５７】
　含リン難燃剤の例としては、トリフェニルホスフェート、トリキシレニルホスフェート
、クレジルジフェニルホスフェート、キシレニルジフェニルホスフェート、トリス（イソ
プロピルフェニル）ホスフェート等の燐酸エステルを用いて縮合された芳香族縮合リン酸
エステル等が挙げられる。これら含リン難燃剤は、単独、または２種以上組み合わせて用
いることができる。
【００５８】
　含リン難燃剤の添加量としては、リン元素に換算して樹脂成分の合計の質量に対して０
．３～３質量％の範囲が好ましい。該範囲であると難燃性を得ることができ、また樹脂組
成の耐湿性が保持できるため好ましい。
【００５９】
　金属水酸化物としては水酸化アルミニウム、水酸化マグネシウム、ヒドロキシスズ酸亜
鉛などの（ＯＨ）ｎを有する金属化合物が好ましく、このようなものであれば特に制限を
受けないが、水酸化アルミニウム（Ａｌ（ＯＨ）３）、水酸化マグネシウム（Ｍｇ（ＯＨ
）２）、ヒドロキシスズ酸亜鉛（ＺｎＳｎ（ＯＨ）６）がより好ましく、水酸化アルミニ
ウムがより更に好ましい。これら金属水酸化物は、不純物として含まれるＮａ2Ｏの含有
量が低いことが好ましい。Ｎａ2Ｏの含有量としては好ましくは０．３％未満、より好ま
しくは０．２％以下、特に好ましくは０．１％以下である。金属水酸化物中に不純物とし
て含まれるＮａ2Ｏ量が多い場合は洗浄を行う方法、特開平８－３２５０１１号公報など
に記載されているような方法などにより、含有するＮａ2Ｏ量を０．３％未満に低減した
上で用いることが好ましい。金属水酸化物のＮａ2Ｏ含有量が上記範囲内にあると、該金
属水酸化物を含む耐熱性樹脂組成物から得られる積層板は、ハンダ耐熱性に優れる。また
、積層板が回路基板として使用された場合にイオンマイグレーションによる信頼性劣化を
引き起こしにくい。本発明の樹脂組成物において金属水酸化物を用いる場合、金属水酸化
物の粒径は特に限定されないが、通常平均粒径が０．１～１０μｍ程度のものが用いられ
る。これら金属水酸化物は、単独で、または２種以上組み合わせて用いることができる。
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【００６０】
　また上記の金属水酸化物には、カップリング剤を使用することが好ましい。カップリン
グ剤としてはシラン系、チタネート系、アルミネート系およびジルコアルミネート系など
のカップリング剤が使用できる。その中でもシラン系カップリング剤が好ましく、特に反
応性の官能基を有するシラン系カップリング剤がより更に好ましい。
【００６１】
　シラン系カップリング剤の例としてはビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシ
シラン、Ｎ－（２－アミノエチル）－３－アミノプロピルメチルジメトキシシラン、Ｎ－
（２－アミノエチル）３－アミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－フェニル－γ－アミ
ノプロピルトリメトキシシラン、３－アミノプロピルトリエトキシシラン、３－アニリノ
プロピルトリメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、３－グリ
シドキシプロピルメチルジメトキシシラン、２－（３，４－エポキシシクロヘキシル）エ
チルトリメトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン、３－メルカ
プトプロピルトリメトキシシランなどを挙げることができ、これらの１種類または２種類
以上が使用される。これらのシラン系カップリング剤は予め金属水酸化物表面に吸着ない
しは反応により固定されていることが好ましい。カップリング剤を用いると、金属水酸化
物と樹脂との接着性が向上し、樹脂組成物から得られる積層板の機械的強度、耐熱性の向
上が期待できる。
【００６２】
　金属水酸化物は、樹脂成分の合計を１００質量部に対して、５～１００質量部であるこ
とが好ましく、より好ましくは５～８０質量部含有することが望ましい。金属水酸化物の
含有量が上記範囲内にあると、難燃効果が得られワニスにしたときの粘度が適度であり基
材への含浸性が良く、作業性に優れる。また金属水酸化物の含有量が１００質量部以下で
ある方が（樹脂組成物の５０質量％以下である場合の方が）、樹脂組成物の吸水性が高く
ならず、吸湿後のハンダ耐熱性などに悪影響を与える可能性が低いため好ましい。
【００６３】
　硬化促進剤
　本発明の樹脂組成物には、硬化促進剤を含有することが好ましい。硬化促進剤としては
例として２－メチルイミダゾール、２－エチル－４－メチルイミダゾール、２－ヘプタデ
シルイミダゾール、２－エチル－４－メチルイミダゾールテトラフェニルボレートなどの
イミダゾール類；トリエタノールアミン、トリエチレンジアミン、Ｎ－メチルモルホリン
などのアミン類；テトラフェニルホスホニウムテトラフェニルボレート、トリエチルアン
モニウムテトラフェニルボレート等のテトラフェニルボロン塩類；１，８－ジアザ-ビシ
クロ(５，４，０)ウンデセン－７およびその誘導体等が挙げられる。これらの硬化促進剤
は、単独でまたは２種以上組み合わせて用いることができる。
【００６４】
　これら硬化促進剤の含有量は、後述するワニスまたはプリプレグの所望するゲル化時間
が得られるように配合するのが望ましいが、一般的には、樹脂成分の合計量１００質量部
に対して、０．００５～１０質量部の範囲で用いられる。
【００６５】
　添加剤
　本発明の樹脂組成物には用途に応じて添加剤を加えることもできる。添加剤の好ましい
例としては、消泡剤、レベリング剤、表面張力調整剤として一般に使用される添加剤など
があげられる。具体的な例としてはフッ素系、シリコーン系、アクリル系などの消泡剤、
レベリング剤が挙げられる。添加剤の含有量は、一般的には樹脂成分の合計量１００質量
部に対して、好ましくは０．０００５～１０質量部の範囲で用いられる。
【００６６】
　樹脂組成物の調製方法
　本発明の樹脂組成物は、例えばマレイミド基を含む化合物（Ａ）と、エポキシ樹脂、お
よび／またはフェノール樹脂、および／または他の樹脂成分とを８０～２００℃で、０．
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１～１０時間加熱混合して均一な混合物とすることができる。タルクを焼成してなるもの
（Ｂ）は、上記の混合物を常温で粉砕し、粉末状態で混合することもできるし、以下に記
述する方法で樹脂成分を樹脂ワニスとした後に（Ｂ）の無機化合物を混合することもでき
る。
【００６７】
　樹脂ワニス
　本発明の樹脂ワニスは、マレイミド基を含む化合物（Ａ）とタルクを焼成してなるもの
（Ｂ）、エポキシ樹脂、および／またはフェノール樹脂、および／または他の樹脂成分と
が溶剤に溶解されたものである。
【００６８】
　樹脂ワニスに用いられる溶剤としては、エチレングリコールモノエチルエーテル、プロ
ピレングリコールモノメチルエーテル、エチレングリコールモノブチルエーテル、Ｎ，Ｎ
－ジメチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、ジオキサン、アセトン、Ｎ－
メチル－２－ピロリドン、ジメチルスルホキシド、メチルエチルケトン、メチルイソブチ
ルケトン、シクロヘキサン、２－へプタノンなどが挙げられる。溶剤としては、比較的沸
点が低いものが好ましく、メチルエチルケトン、アセトン、ジオキサンまたはこれらを主
成分とする混合物が好ましく用いられる。
【００６９】
　本発明の樹脂ワニスは、本発明の目的を損なわない範囲内において、上記マレイミド基
を含む化合物（Ａ）とタルクを焼成してなるもの（Ｂ）、エポキシ樹脂、および／または
フェノール樹脂、および／または他の樹脂成分を含有していてもよい。樹脂ワニス中の上
記マレイミド基を含む化合物（Ａ）とタルクを焼成してなるもの（Ｂ）、エポキシ樹脂、
および／またはフェノール樹脂、および／または他の樹脂成分の含有量は上記樹脂組成物
と同様である。
【００７０】
　本発明の樹脂ワニスは、上記のような硬化促進剤を含有することが好ましく、含有量は
上記と同様である。また本発明の樹脂ワニスは、上記樹脂組成物が含有していてもよい「
その他の樹脂成分」を含有することができる。樹脂ワニス中には、上記樹脂成分の質量の
合計が、通常５０～８０質量％、好ましくは５５～７５質量％の範囲で含まれることが望
ましい。
【００７１】
　樹脂ワニスは、上記樹脂組成物を有機溶剤中に溶解させて得ることもできるし、有機溶
剤中でマレイミド基を含む化合物（Ａ）と、エポキシ樹脂、および／またはフェノール樹
脂、および／または他の樹脂成分とを加熱混合して均一な溶液とすることにより調整する
ことができる。加熱混合時の温度は、有機溶剤の沸点にもよるが、通常５０～２００℃で
あり、加熱混合時間は、通常０．１～２０時間である。
【００７２】
　プリプレグ
　本発明のプリプレグは、基材に上記樹脂組成物が含浸されている。本発明のプリプレグ
は、上記樹脂ワニスを基材に塗布または含浸させ、次いで乾燥して溶剤を除去することに
より製造することができる。基材としては、ガラス不織布、ガラスクロス、炭素繊維布、
有機繊維布、紙などの従来プリプレグに用いられる公知の基材が全て使用可能である。上
記樹脂ワニスを上記基材に塗布または含浸した後、乾燥工程を経てプリプレグを製造する
が、塗布方法、含浸方法、乾燥方法は従来公知の方法が用いられ特に限定されるものでは
ない。乾燥条件については、使用する溶剤の沸点により適宜決められるが、プリプレグ中
の残存溶剤の量が１質量％以下となるような条件であることが望ましい。具体的な例を挙
げると、１４０℃～２２０℃の範囲において５分～１０分程度の滞留時間が好ましいが、
連続でプリプレグの乾燥を行うような製造工程においては、温度の最適な範囲は搬送速度
に依存して変化するためこの限りではない。
【００７３】
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　積層板
　本発明の積層板は、上記プリプレグ１枚または複数枚が積層され、熱プレスにより加熱
硬化されてなることを特徴とするものである。積層板を製造するときの加熱加圧条件は特
に限定されるものではないが、加熱温度は好ましくは１００～３００℃、より好ましくは
１５０～２５０℃であり、圧力は好ましくは１．０～１０ＭＰａであり、加熱加圧時間は
好ましくは１０～３００分程度である。
【００７４】
　また本発明の積層板は、両面に金属箔または金属板が積層されて一体化されていてもよ
い。その場合は、１枚のプリプレグの片面もしくは両面に金属箔もしくは金属板を積層し
加熱圧着するか、または複数枚積層されたプリプレグの最外層となる両面に金属箔または
金属板を積層し加熱圧着することにより、プリプレグを加熱硬化させ一体化させることに
より製造することができる。金属箔または金属板としては、銅、アルミニウム、鉄、ステ
ンレスなどが使用できる。加熱硬化させる際の条件は、上記積層板と同様の条件である。
【００７５】
　更に本発明の積層板は、上記の積層板の両面に回路形成を施したものに、さらにプリプ
レグを交互に積層し、最外層に金属箔または金属板を積層し、加熱圧着することにより上
記の樹脂組成物を絶縁層とする多層積層板も包含される。本発明の多層積層板は、一般的
な多層プリント配線板用の積層板の製造工程で用いられる様々な手法を用いて製造するこ
とができ、特に工法に制限を受けない。
【実施例】
【００７６】
　以下、実施例に基づいて本発明をさらに具体的に説明するが、本発明はこれら実施例に
限定されるものではない。
【００７７】
　実施例１～３および比較例１～２
　表－１に示す組成のうちマレイミドを含む化合物（Ａ）、エポキシ樹脂、フェノール樹
脂およびその他の樹脂の配合物を、フラスコ内でメチルエチルケトン：Ｎ－メチル－２－
ピロリドンの混合溶媒（混合比はメチルエチルケトン：Ｎ－メチル－２－ピロリドン＝４
：１）中で８０℃、６時間溶解し、樹脂ワニスを得た。このようにして得られた樹脂ワニ
スに、タルクを焼成してなるもの（Ｂ）またはその他の無機化合物を加え、均一に攪拌し
たものを離型フィルム上に２０μｍ程度の厚みで塗布し、１００℃で３０分乾燥した後に
、フィルムから剥がして粉砕し、樹脂組成物の粉体を得る。この樹脂組成物の粉体を３ｃ
ｍ×６ｃｍの型に入れて、２ＭＰａの圧力で、１８０～２３０℃、１２０分の加熱条件で
成形した。その後これらの成型物をダイアモンドカッターで２．５ｃｍ×５ｃｍに切りだ
し、厚み２．０ｍｍ程度の樹脂板を得た。これらの樹脂板をＡＳＴＭ  Ｄ７９０－００に
準じて曲げ強度、弾性率を測定した。尚、表中の各成分の単位は、質量部である。
【００７８】
　実施例４～７および比較例３～４
　表－２に示す組成のうちマレイミドを含む化合物（Ａ）、エポキシ樹脂、フェノール樹
脂およびその他の樹脂の配合物を、フラスコ内でメチルエチルケトン：Ｎ－メチル－２－
ピロリドンの混合溶媒（混合比はメチルエチルケトン：Ｎ－メチル－２－ピロリドン＝４
：１）中で８０℃、６時間溶解し、樹脂ワニスを得た。このようにして得られた樹脂ワニ
スにタルクを焼成してなるもの（Ｂ）またはその他の無機化合物、硬化促進剤、難燃剤、
添加剤を加え均一に攪拌し、均一な樹脂ワニスを得た。これらのワニスを１０８ｇ／ｍ2

（厚み約１００μｍ）のガラスクロスに含浸し、１５０℃で５分間乾燥して、約２００ｇ
／ｍ2（厚み約１００μｍ）のプリプレグを得た。このプリプレグを１６枚重ね合わせ、
さらにその上下の最外層に１８μｍの銅箔を配して、２ＭＰａの圧力で、１８０～２３０
℃、１２０分の加熱条件で成形し、１．６～１．７ｍｍ厚みの銅張積層板を得た。このよ
うにして得られた積層板の曲げ試験結果も同様に表中に示した。試験の方法を以下に示す
。また０．２ｍｍ以下の積層板の弾性率の評価については、プリプレグを２枚重ね合わせ
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った。さらに、加工性の評価としては同様にプリプレグ４枚を重ね合わせて作成した０．
４～０．５ｍｍの銅張積層板を下記（３）の条件下で０．１５ｍｍ径のドリル加工機でテ
スト加工し、ドリルの折損率で評価した。
【００７９】
（１）曲げ強度、弾性率：ＪＩＳ  Ｃ６４８１  ５．８に準じて測定した。
（２）薄板弾性率：ＪＩＳ  Ｃ６４８１  ５．１７．２に準じて測定し、５０℃と２００
℃での貯蔵弾性率をそれぞれ常温、高温の弾性率とした。
（３）加工性：ユニオンツール社製ドリル（ＮＥＶ０．１５×２．５Ｅ９６２Ｓ）を使用
し、重ね枚数３枚、回転数１６０Ｋｒｐｍ、送り速度１．２ｍ／分で穴加工をし、ドリル
１０本使用時のドリルの折損数を折損率とした。
【００８０】
　実施例および比較例では、以下の原料を使用した。
（Ａ）マレイミド基を含む化合物；
ＢＭＩ－Ｓ（商品名、窒素原子含有量：約８％、分子量：３５８、三井化学（株）社製）
ＢＭＩ－ＭＰ（商品名、窒素原子含有量：約１０％、分子量：２６８、三井化学（株）社
製）
（Ｂ）タルクを焼成してなるものおよびその他の無機化合物；
焼成タルク；ＢＳＴ（商品名、平均粒子径；５μｍ、日本タルク（株）社製）
焼成タルク；ＳＧ９５焼成品（平均粒子径；３μｍ、日本タルク（株）社製）
焼成タルク；ＳＧ２０００焼成品（平均粒子径；２μｍ、日本タルク（株）社製）
タルク；ＳＧ２０００（商品名、平均粒子径；２μｍ、日本タルク（株）社製）
シリカ；ＳＯ－Ｃ５（商品名、平均粒子径；１．７μｍ、龍森（株）社製）
エポキシ樹脂；
ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂エピコート８２８ＥＬ（エポキシ当量１９０、ジャパン
エポキシレジン（株）社製）
ジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂エピクロンＨＰ７２００（エポキシ当量２５０、大
日本インキ化学（株）社製）
ナフタレン型エポキシ樹脂、エピクロンＨＰ４０３２（商品名、エポキシ当量１５０、大
日本インキ化学工業（株）社製）
ナフトールアラルキル型エポキシ樹脂、ＥＳＮ１７５（商品名、エポキシ当量２７０、新
日鐵化学（株）社製）
フェノール樹脂； 
ナフトールアラルキル樹脂、ＳＮ１８０（商品名、ＯＨ当量１９０、新日鐵化学（株）社
製）
ナフトールアラルキル樹脂、ＳＮ４８５（商品名、ＯＨ当量２１５、新日鐵化学（株）社
製）
【００８１】
その他の樹脂組成物：
反応性希釈剤；アリルグリシジルエーテル（エピオールＡ（商品名）、日本油脂（株）社
製）
難燃剤：
臭素化ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂（エピコート５０５０（商品名）、ジャパンエポ
キシレジン（株）社製）
硬化促進剤；２－エチル－４－メチルイミダゾール（２Ｅ４ＭＺ（商品名）、四国化成工
業（株）社製）
添加剤：ＦＴＸ２１８（商品名、ネオス（株）社製）
【００８２】
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【００８３】
　実施例に比較して、比較例１は無機化合物の添加がないため曲げ強度、弾性率ともに低
い。比較例２は焼成品でないため曲げ弾性率が低いことがわかる。
【００８４】
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【表２】

【００８５】
　実施例に比較して比較例３は無機化合物が焼成品でないため弾性率、強度が低く、比較
例４はシリカを添加しているため弾性率、強度は上がるもののドリル加工性が悪く、ドリ
ルが折損してしまう。
【産業上の利用可能性】
【００８６】
　０．２ｍｍ以下の薄い形態で配線板となった場合でも常温・高温ともに弾性率が高いた
め、基板反りなどによる歩留まり悪化という問題が生じにくく、軽薄短小化する電子基板
材料用途に使用することができる。
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