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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
グリシジル（メタ）アクリレート重合体、もしくはグリシジル（メタ）アクリレートとラ
ジカル重合性モノマーとの共重合体であって共重合体全体に対しラジカル重合性モノマー
が５～７５重量％の範囲にある共重合体から選ばれる１種または２種以上のポリマーと、
脂肪族エポキシ樹脂とを必須成分とすることを特徴とする接着剤樹脂組成物。
【請求項２】
さらに、エポキシ樹脂の硬化剤を配合してなることを特徴とする請求項１記載の接着剤樹
脂組成物。
【請求項３】
　白色顔料を前記接着剤樹脂組成物中、１～５０重量％となるよう含有させてなることを
特徴とする請求項１または２に記載の接着剤樹脂組成物。
【請求項４】
該グリシジル（メタ）アクリレート重合体もしくは該共重合体が、１００－１０００ｇ／
ｅｑのエポキシ当量を有する、請求項１，２または３に記載の接着剤樹脂組成物。
【請求項５】
プリント配線板同士またはＬＥＤ用のリフレクタとなる構造体の接着用である、請求項１
～４の何れか１項に記載の接着剤樹脂組成物。
【請求項６】
請求項１記載の接着剤樹脂組成物からなる接着剤層を、キャリア表面に積層してなる接着
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剤シート。
【請求項７】
ＬＥＤ用張基板製造用である、請求項６に記載の接着剤シート。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
プリント配線板同士やＬＥＤ用のリフレクタとなる構造体の接着に好適な接着剤樹脂組成
物、およびそれを用いた接着剤シートに関する。
【背景技術】
【０００２】
　電子部品の発達にともない、プリント配線板や表面実装部品を製造するためのプリント
基板も複雑な構造が求められるようになってきた。特に、チップＬＥＤと呼ばれるような
プリント基板上にＬＥＤ素子を直接実装した構造の表面実装部品の進歩は著しい。このチ
ップＬＥＤ実装用の基板には、従来ガラスエポキシ樹脂を用いた単純な両面プリント基板
が用いられていたが、近年の高度な要求に応えるため、複数素子の同時実装や放熱性の確
保など、プリント基板に求められる特性が高度になり、従来のように単純な両面プリント
基板では要求特性を満たせなくなってきた。
【０００３】
これまで、チップＬＥＤの基板は、スルーホールを設けた配線板に単に直接実装する方式
であったがＬＥＤ素子が高性能になった反面、発熱も大きくなり、さらに部品の小型・高
性能化の要求も強まったため、プリント基板は導通を確保するためだけでなく、放熱性も
重要となった。そのため、従来のスルーホールを設けた両面板では、熱の逃げ道を確保す
ることが困難になり、放熱を確保するために基板を多層化し、基板の表から裏へ立体的に
熱を効率的に伝える手法も考案された。
【０００４】
　放熱性に優れたＬＥＤ素子実装基板の解決方法の一つとして、ガラスエポキシのプリプ
レグを用いた一般的な多層成形手法（下記特許文献１参照）が挙げられるが、部品の小型
化の要求に応えるような厚みの制限や、加工性・コストに課題が残る。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００４－１９６８７２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
本発明は、熱及び紫外線等の光によっても劣化変色が小さく、接着性に優れ、シート状に
した場合に接着時の流動特性の制御が容易であり、プリント配線板同士やＬＥＤ用のリフ
レクタとなる構造体の接着に好適な接着剤樹脂組成物、およびそれを用いた接着剤シート
を得ることを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
本発明は、上記課題を解決するために下記の構成を有する。
【０００８】
（１）グリシジル（メタ）アクリレート重合体、もしくはグリシジル（メタ）アクリレー
トを共重合成分として含有する共重合体から選ばれる１種または２種以上のポリマーと、
脂肪族エポキシ樹脂とを必須成分とすることを特長とする接着剤樹脂組成物。
（２）さらに、エポキシ樹脂の硬化剤を配合してなることを特長とする前記（１）記載の
接着剤樹脂組成物。
（３）白色顔料を前記接着剤樹脂組成物中、１～５０重量％となるよう含有させてなるこ
とを特長とする前記（１）または（２）に記載の接着剤樹脂組成物。
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（４）前記（１）記載の接着剤樹脂組成物からなる接着剤層を、キャリア表面に積層して
なる接着剤シート。
【発明の効果】
【０００９】
本発明の接着剤樹脂組成物は、熱及び紫外線等の光によっても劣化変色が小さく、接着性
に優れ、シート状にした場合に接着時の流動特性の制御が容易であり、プリント配線板同
士やＬＥＤ用のリフレクタとなる構造体の接着に好適であって、部品の小型化の要求に応
えるような厚みの低減が可能である。特にシート状にした場合、ＬＥＤ用張基板の製造に
好適であり、製造時の歩留まりが向上し、ＬＥＤの寿命を大きく向上させ、また構造設計
の多様性も加味されて、製造コストも下げられるという利点を有する。
【発明を実施するための形態】
【００１０】
　本発明の接着剤樹脂組成物は、グリシジル（メタ）アクリレート重合体、もしくはグリ
シジル（メタ）アクリレートを共重合成分として含有する共重合体から選ばれる１種また
は２種以上のポリマーと、脂肪族エポキシ樹脂とを必須成分とする。
【００１１】
本発明の接着剤樹脂組成物において、グリシジル（メタ）アクリレートを共重合成分とし
て含有する共重合体としては、グリシジル（メタ）アクリレートとラジカル重合性モノマ
ーとの共重合体が好ましい。本発明の接着剤樹脂組成物においては、グリシジル（メタ）
アクリレート重合体もしくはグリシジル（メタ）アクリレートとラジカル重合性モノマー
との共重合体を使用するのが、接着剤層の形成性が良く、好ましい。なお、本発明の接着
剤樹脂組成物は、加熱により硬化させて所望の形態に成形し使用する。熱硬化性であるこ
とにより、硬化後の接着剤樹脂組成物は、耐熱性や寸法等の信頼性に優れる。
【００１２】
上記グリシジル（メタ）アクリレートとラジカル重合性モノマーとの共重合体において、
共重合の割合は、共重合体全体に対し、ラジカル重合性モノマーが５～７５重量％の範囲
であるのが好ましい。又、好適に使用できるラジカル重合性モノマーとしては、スチレン
、メチル（メタ）アクリレート等の（メタ）アクリレート誘導体、シクロヘキシル（メタ
）アクリレート等を挙げることができる。
【００１３】
上記のグリシジル（メタ）アクリレート重合体、もしくはグリシジル（メタ）アクリレー
トを共重合成分として含有する共重合体としては、エポキシ当量が好ましくは１００～１
０００ｇ／ｅｑ、重量平均分子量が好ましくは２００～２５０，０００であるのが良い。
重量平均分子量が２００未満であると接着剤層の形成性が低下し、２５０，０００を超え
ると重合が難しくなる。
【００１４】
本発明の接着剤樹脂組成物において使用する脂肪族エポキシ樹脂としては、 (ポリ)エチ
レングリコールジグリシジルエーテル、(ポリ)プロピレングリコールジグリシジルエーテ
ル、アルキルジオールジグリシジルエーテルなどが挙げられ、これらのうち、１種を単独
であるいは２種以上を組み合わせて使用できる。
【００１５】
　本発明の接着剤樹脂組成物において、グリシジル（メタ）アクリレート重合体、もしく
はグリシジル（メタ）アクリレートを共重合成分として含有する共重合体から選ばれるポ
リマーと、脂肪族エポキシ樹脂との配合割合は、前記ポリマーと脂肪族エポキシ樹脂との
合計を１００重量％として、脂肪族エポキシ樹脂が３～３０重量％の範囲であるのが好ま
しい。脂肪族エポキシ樹脂が３重量％未満であると、接着強度の低下が生じやすく、３０
重量％を超えると、耐熱性が低下しやすくなるとともに接着剤層の強度が低下しやすい。
特に５～１０重量％の添加が最も効果が発揮され、好ましい。
【００１６】
本発明の接着剤樹脂組成物は、さらに、エポキシ樹脂の硬化剤を配合してもよい。エポキ
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シ樹脂の硬化剤を配合することにより、耐熱性の更なる向上が得られる。
【００１７】
上記エポキシ樹脂の硬化剤としては、一級アミン（ジアミノジフェニルスルホン（以下Ｄ
ＤＳと表記することもある）等）、二級アミン、三級アミン、さらにはそれらの塩の他に
、酸無水物やその誘導体および芳香族ジアゾニウム塩や芳香族スルホニウム塩などの光硬
化剤が挙げられる。
【００１８】
特に、ジシアンアミド（以下、ＤＩＣＹと表記することもある）、尿素系硬化剤、有機酸
ヒドラジド系硬化剤、ポリアミン塩系硬化剤アミンアダクト系硬化剤等の潜在性の硬化剤
を用いることが、保存安定性、積層など後の工程に対する適応性の点から好ましい。　な
お、「潜在性の硬化剤」とは、ある温度を超えると硬化剤としての機能を発揮して熱硬化
性樹脂を硬化させるものである。そのような温度は一般に「活性化温度」と呼ばれ、活性
化温度より低い温度では熱硬化性樹脂の硬化は実質的に起こらない。該活性化温度は、特
に規定しないが、８０～１７０℃の範囲であれば、取り扱いしやすく実用上好ましい。
【００１９】
本発明の接着剤樹脂組成物において、上記硬化剤の配合量は、硬化剤の種類により適宜設
定されるが、グリシジル（メタ）アクリレート重合体、もしくはグリシジル（メタ）アク
リレートを共重合成分として含有する共重合体から選ばれるポリマーと、脂肪族エポキシ
樹脂との合計を１００重量部として、０．５～１０重量部となるようにすることが好まし
い。０．５重量部未満であれば、硬化剤の配合効果が十分に現れず、また１０重量部を超
えると、樹脂組成物が着色したり、加熱加圧成型の際、自己反応熱によって焦げたりしや
すくなり、また、反応残渣が残りやすくなって、信頼性が低下することがある。
【００２０】
　本発明の接着剤樹脂組成物において、硬化剤として上記のＤＩＣＹを配合する場合、該
硬化剤の他に、三級アミンやイミダゾール類等を硬化促進剤として配合しても良い。イミ
ダゾール類としては、例えば、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－フェニルイミダゾール、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾール、２
－フェニル－４－メチルイミダゾール等が挙げられる。上記硬化促進剤を使用する場合は
、グリシジル（メタ）アクリレート重合体、もしくはグリシジル（メタ）アクリレートを
共重合成分として含有する共重合体から選ばれるポリマーと、脂肪族エポキシ樹脂と、硬
化剤の合計に対し、０．０５～５重量％とするのが良い。
【００２１】
　本発明の接着剤樹脂組成物は、着色用に白色顔料を含有してもよい。添加する白色顔料
としては、酸化亜鉛、炭酸カルシウム、二酸化チタン、アルミナ、合成スメクタイト、硫
酸バリウムなどが例示でき、白色の無機粉末であれば特に限定されず、１種又は２種以上
を使用できるが、可視光反射率や白色度、或いは電気特性といった観点から二酸化チタン
を用いるのが最も好ましい。
【００２２】
二酸化チタンの結晶構造はアナターゼ型とルチル型がある。両者の特徴を挙げると、アナ
ターゼ型は可視光短波長領域の反射率が良好であり、ルチル型は長期の耐久性や耐変色性
に優れる。本発明の樹脂組成物に添加する白色顔料としてはどちらでも良く、特に限定さ
れるものではない。両者を混合して使用することも勿論可能である。
【００２３】
本発明の接着剤樹脂組成物において、白色顔料の含有量は、接着剤樹脂組成物中に１～５
０重量％となるよう配合されるのが良い。好ましくは、１０～５０重量％である。白色顔
料の含有量が１０重量％以上であれば十分な白色度、反射率を得ることができ、５０重量
％以下であればシート状に成形でき、接着強度が低下したりといった不具合が発生するこ
とがない。
【００２４】
白色顔料として二酸化チタンを使用する場合、二酸化チタンには表面処理としてアルミナ
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、シリカ、ジルコニア処理等を行っても良い。又、シラン系カップリング剤やチタネート
系カップリング剤処理も可能である。
【００２５】
本発明の接着剤樹脂組成物は、上記白色顔料以外に、必要に応じてシリカなどの無機充填
材を含有できる。該無機充填材としては、シリカ、水酸化アルミニウム、水酸化マグネシ
ウム、Ｅガラス粉末、酸化マグネシウム、チタン酸カリウム、ケイ酸カルシウム、クレイ
、タルク等が挙げられ、１種または２種以上を併用して使用できる。上記無機充填材を含
有することにより、接着剤シート形成時の剛性率が向上する。配合量は特に限定されない
が、接着剤樹脂組成物中、５０重量％以下となるよう配合されるのが良い。無機充填材の
含有量が５０重量％以下であればシート状に成形でき、接着強度が低下したりといった不
具合の発生がほとんどなくなる。
【００２６】
本発明の接着剤樹脂組成物は、キャリア表面に積層し、接着剤層を形成して接着剤シート
とすることができる。
【００２７】
　上記キャリアとしては、ＰＥＴなどのフィルムが使用できる。該キャリア表面は、シラ
ンカップリング剤等による表面処理を行ってもよい。さらに、キャリア自身が白色に着色
されたものであってもよい。
【００２８】
上記接着剤シートは、本発明の接着剤樹脂組成物を、メチルエチルケトン等の溶剤に投入
して樹脂ワニスを調製し、キャリア表面に塗工、溶剤を乾燥させて接着剤層を形成する等
の方法により製造される。樹脂ワニスの塗工方法としては特に限定されず、ダイコーター
、バーコーター、グラビアコーター、ナイフコーター、コンマコーターなどの塗工方法が
使用できる。塗工および乾燥等の条件は接着剤樹脂組成物の種類、接着剤層の厚み等によ
り適宜設定される。
【００２９】
上記接着剤層の厚みは、ＬＥＤ用張合わせ基板の材料として使用する場合、５～１００μ
ｍであるのが好ましい。
【実施例】
【００３０】
　以下に、本発明について実施例を用いて更に具体的に説明するが、本発明はその要旨を
逸脱しない限り、これに限定されるものではない。
【００３１】
　以下の化合物を、表１の組成で溶剤（ＭＥＫ（メチルエチルケトン）／ＤＭＦ（ジメチ
ルホルムアミド）の混合溶媒）に溶解させ、接着剤樹脂組成物の樹脂ワニスを作成した。
なお、実施例２のみ白色顔料（二酸化チタン、石原産業製　ＣＲ－８０）を表１の割合で
配合、分散させた。この樹脂ワニスを、キャリアとしてノンシリコン系離型剤により離型
処理された５０μｍ厚さのＰＥＴフィルム表面の片面に、ダイコーターにより塗工し、加
熱・乾燥して溶媒を乾燥させ、乾燥後厚みが３０μｍの接着剤層を形成して接着剤シート
とした。

グリシジル(メタ)アクリレート共重合体：
日本油脂（株）製、マープルーフＧ－２０５０Ｍ
　　　　　　　ラジカル重合性モノマー；グリシジルメタクリレート
メチルメタクリレート、
共重合割合；　１：１　
エポキシ当量；３１０
重量平均分子量；　２５０，０００
・脂肪族エポキシ樹脂：
ポリプロピレングリコールジグリシジルエーテル（ＰＧＤＧＥ）
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潜在性の硬化剤： 
　　　ジシアンアミド（ＪＥＲ製、ＤＩＣＹ７）
硬化促進剤：
尿素系硬化促進剤（サンアプロ製、Ｕ－ＣＡＴ３５０３Ｎ）
【００３２】
【表１】

　単位：重量部
【００３３】
試験方法
１．成形性
　上記実施例および比較例の接着剤シートについて、外観を目視で観察した。
２．樹脂フロー
上記実施例および比較例の接着剤シートを、厚さ０．４ｍｍのガラスエポキシ積層板に重
ね、１０ｋｇ／ｃｍ２、１００℃で１０分間　加熱加圧処理して仮接着し、０．９ｍｍ径
のドリルにて穴を開けた後、厚さ１８μｍの銅箔を重ねて、さらに１７０℃、２０ｋｇ／
ｃｍ２で、１時間加熱加圧して銅張積層体を得た。得られた銅張積層体について、穴の内
部の樹脂フローを測定した。
３．銅箔剥離強度
　上記２の銅張積層体と同様に積層を行い、穴を開けずに作製した銅張積層体を、所定の
サイズに切り出し、ＪＩＳ－Ｃ６４８１に準拠して銅箔剥離強度を測定した。
４．耐半田試験（２６０℃）
　上記３で使用したのと同様の銅張積層体を、所定のサイズに切り出し、ＪＩＳ－Ｃ６４
８１に準拠して２６０℃における耐半田性を測定した。
５．ガラス転移点温度
上記実施例および比較例の接着剤シートを２０枚重ね、２０ｋｇ／ｃｍ２、１７０℃で1
時間加熱加圧成形した積層体を作製し、７ｍｍ×７０ｍｍの大きさに切り出し、変動的粘
弾性測定装置（ＳＩＩ製、ＤＭＳ６１００）を用いて、測定周波数１０Ｈｚ、昇温速度２
℃ ／分で測定し、測定データの損失正接のピーク温度からガラス転移温度を求めた。
６．耐熱変色性 
実施例２の接着剤シートを２０枚重ね、１７０℃で1時間加熱加圧成形した積層体を作製
し、該積層体表面の白色度をＩＳＯ２４７０に準拠して、可視光反射率をＪＩＳ－Ｚ８７
２２に準拠して測定した。上記積層体を１８０℃で４時間加熱後、上記と同様に白色度お
よび可視光反射率を測定し、着色度（ΔＥａｂ）を求めた。
７．耐紫外線性
実施例２の接着剤シートを２０枚重ね、１７０℃で1時間加熱加圧成形した積層体を作製
し、該積層体表面の白色度をＩＳＯ２４７０に準拠して、可視光反射率をＪＩＳ－Ｚ８７
２２に準拠して測定した。上記積層体を１５０℃、1時間加熱処理した後、および５６０
０Ｗの高圧水銀灯光（紫外線発光スペクトル３６０ｎｍ）を照射距離１５ｃｍで３０秒ず
つ計５０回照射した後、上記と同様に白色度および可視光反射率を測定し、着色度（ΔＥ
ａｂ）を求めた。
【００３４】
　上記試験１～５の結果を表２に、試験６、７の結果を表３に示す。



(7) JP 5517042 B2 2014.6.11

10

20

30

【００３５】
【表２】

【００３６】

【表３】

【００３７】
表２，３の結果より、本発明の接着剤樹脂組成物を用いた接着剤シートは、ガラスエポキ
シ積層板への仮接着が可能で、加熱加圧成形した際の樹脂フローが極めて小さいことがわ
かる。従って、プリント基板を作製する際のキャビティ構造の張り合わせに有用で、低樹
脂フロー特性を活かして、微小な構造も製造できる
　また、白色顔料を含有させた場合も、熱および紫外線による変色が極めて小さいため、
ＬＥＤなどの光学用途に好適である。
【産業上の利用可能性】
【００３８】
本発明の接着剤樹脂組成物は、プリント配線板同士やＬＥＤ用のリフレクタとなる構造体
の接着に好適に用いられ、特にシート状にした場合、ＬＥＤ用張基板の製造に好適である
。
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