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(57)【要約】
【課題】　十分な発泡性能を維持しながら作業性に優れた接着シートを提供する。
【解決手段】　熱硬化型で発泡性の接着剤組成物により形成され、常温でタックを示す又
は割れが生じる可能性のある接着層を例えば基材上に形成する。接着層に含まれる熱発泡
剤の熱発泡温度Ｔ１と接着層の硬化開始温度Ｔ２とに対して所定の関係（Ｔ３＜Ｔ１≦Ｔ
２）を満足する軟化温度Ｔ３を持ち、樹脂からなり、常温でタックを示さないが熱により
軟化して消失するコート層を接着層の上に形成して接着シートを構成する。
【選択図】　なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
熱硬化型樹脂を含む接着剤組成物からなる接着層と、
該接着層の上に形成され、樹脂を含むコート層を有する接着シートであって、
前記コート層は、常温でタックを示さず、
前記接着シートを、前記接着層の硬化開始温度以上に加熱することにより、前記コート層
の少なくとも一部が、前記接着層とコート層の界面からコート層表面に至る範囲で消失す
る
ことを特徴とする接着シート。
【請求項２】
前記接着剤組成物が、熱発泡剤と１０５℃以下の軟化温度を有する熱硬化型樹脂を含有す
ることを特徴とする請求項１に記載の接着シート。
【請求項３】
前記熱発泡剤の熱発泡温度をＴ１とし、前記接着層の硬化開始温度をＴ２とし、前記コー
ト層のガラス転移温度をＴ３としたとき、Ｔ３＜Ｔ１≦Ｔ２の関係を満足することを特徴
とする請求項１又は２に記載の接着シート。
【請求項４】
Ｔ１が１００℃以上２００℃以下、Ｔ２が１１０℃以上２５０℃以下、Ｔ３が６０℃以上
１４０℃以下であることを特徴とする請求項３に記載の接着シート。
【請求項５】
加熱前の接着層の厚みをｔ１とし、コート層の厚みをｔ２としたとき、ｔ２≦０．６・ｔ
１の関係を満足することを特徴とする請求項１～４のいずれかに記載の接着シート。
【請求項６】
ｔ２が０．５μｍ以上６００μｍ以下であることを特徴とする請求項５に記載の接着シー
ト。
【請求項７】
ｔ１が２０μｍ以上１０００μｍ以下であることを特徴とする請求項５又は６に記載の接
着シート。
【請求項８】
前記接着剤組成物に含まれる前記熱硬化型樹脂は、重量平均分子量が４５０以上１６５０
以下であることを特徴とする請求項１～７のいずれかに記載の接着シート。
【請求項９】
熱硬化型樹脂が、エポキシ樹脂であることを特徴とする請求項８に記載の接着シート。
【請求項１０】
前記熱発泡剤は、熱膨張性微小球であることを特徴とする請求項２～９のいずれかに記載
の接着シート。
【請求項１１】
前記熱発泡剤は、接着剤組成物に含まれる熱硬化型樹脂１００質量部に対して、１～３０
質量部含まれていることを特徴とする請求項２～１０のいずれかに記載の接着シート。
【請求項１２】
接着層が形成される基材を含むことを特徴とする請求項１～１１のいずれかに記載の接着
シート。
【請求項１３】
空隙の充填に用いることを特徴とする請求項１～１２のいずれかに記載の接着シート。
【請求項１４】
請求項１～１３のいずれかに記載の接着シートを用いることを特徴とする画像表示装置、
携帯電子機器又は自動車部品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
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本発明は、接着シートに関し、さらに詳しくは、空隙充填用途等への利用に適した接着シ
ートに関する。
【背景技術】
【０００２】
所定の温度以上に加熱することにより、体積が増大し、かつ硬化反応が進行して接着力が
増大する熱硬化型で発泡性の接着剤組成物からなる接着層を有する接着シートが、例えば
空隙充填用途に好適に用いられている。このような接着シートとしては、常温で液状ない
し半固形状のエポキシ樹脂を含む樹脂成分と、アミンの炭酸塩からなる熱発泡剤とを必須
成分とする、熱硬化型で発泡性の樹脂組成物からなる加熱発泡性シート組成物が知られて
いる（特許文献１）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開平５―１８６６２５号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
特許文献１のシート組成物は、発泡と硬化のバランスが良く、加熱することにより短時間
で良好に発泡硬化することが記載されている。しかしながら、特許文献１の樹脂成分は、
常温で液状ないし半固形状のエポキシ樹脂を多く含む（実施例では全樹脂成分中の６０％
以上）ため得られるシート組成物は常温でタックを示すものである。そのため、該シート
組成物を狭い空隙に挿入した場合、本来被着すべき部分とは異なる場所へ貼り付き現象を
生じ、作業性が低下することがあった。また、輸送や貯蔵の際等にシートを積層するとシ
ート同士が密着するブロッキング現象が生じ使用が困難となるため、実使用上はセパレー
トフィルム等を用いて直接接着層同士が触れないようにする必要があった。セパレートフ
ィルムを導入することにより、輸送時や貯蔵時のブロッキングを防止することはできたが
、施工時にはセパレータを剥離する必要があり、狭い隙間等への挿入時に発生するイレギ
ュラーな貼り付きに対しては、有効な手段が見出されていなかった。
【０００５】
上記課題に鑑み、本発明は、タック等に起因する作業性の低下を防止し得る接着シートを
提供することを目的とする。本発明では、特に、優れた発泡特性を有する接着剤組成物に
おいて、上記タックに起因する問題が生じやすいことに鑑み、十分な発泡性能を維持しな
がら作業性に優れた接着シートを提供することをさらなる目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
本発明者は、接着層の樹脂成分が常温でタックを生じないようにするため、樹脂からなり
、常温でタックを示さないが熱により軟化して消失するコート層を積層することによって
、作業中の望まない貼り付きやブロッキング現象の発現を防止することができることを見
出し、本発明を完成させた。
【０００７】
すなわち本発明の接着シートは、熱硬化型樹脂を含む接着剤組成物からなる接着層と、該
接着層の上に形成され、樹脂を含むコート層を有する接着シートであって、上記コート層
は、常温でタックを示さず、上記接着シートを、前記接着層の硬化開始温度以上に加熱す
ることにより、前記コート層の少なくとも一部が、前記接着層とコート層の界面からコー
ト層表面に至る範囲で消失することを特徴とする。
【０００８】
上記接着剤組成物は熱発泡剤と１０５℃以下の軟化温度を有する熱硬化型樹脂を含有する
ことが好ましい。
また、本発明の接着シートでは、上記熱発泡剤の熱発泡温度をＴ１とし、上記接着層の硬
化開始温度をＴ２とし、上記コート層のガラス転移温度をＴ３としたとき、本発明の接着
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シートは、Ｔ３＜Ｔ１≦Ｔ２の関係を満足することが好ましい。
【０００９】
さらに、本発明の接着シートにおいて、上記Ｔ１は１００℃以上２００℃以下、上記Ｔ２
は１１０℃以上２５０℃以下、上記Ｔ３は６０℃以上１４０℃以下であることが好ましい
。
【００１０】
また、本発明の接着シートでは、加熱前の接着層の厚みをｔ１とし、コート層の厚みをｔ
２としたとき、ｔ２≦０．６・ｔ１の関係を満足することが好ましい。このとき、ｔ２が
０．５μｍ以上６００μｍ以下であることが好ましく、ｔ１が２０μｍ以上１０００μｍ
以下であることが好ましい。
【００１１】
また、本発明の接着シートでは、上記接着剤組成物に含まれる上記熱硬化型樹脂は、重量
平均分子量が４５０以上１６５０以下が好ましい。上記熱硬化型樹脂は、エポキシ樹脂で
あることが好ましい。
さらに、上記熱発泡剤は、熱膨張性微小球であることが好ましい。
また、本発明の接着シートにおいて、上記熱発泡剤は、接着剤組成物に含まれる熱硬化型
樹脂１００質量部に対して、１～３０質量部含まれていることが好ましい。
【００１２】
本発明の接着シートは、接着層及びコート層のみで形成される態様を除外していないが、
この接着層が形成される基材を含んで構成してもよい。
本発明の接着シートは、空隙の充填に用いることができる。
【００１３】
また、本発明の画像表示装置、携帯電子機器、又は自動車部品は、上記いずれかの接着シ
ートを用いることを特徴とする。
【発明の効果】
【００１４】
本発明の接着シートでは、タック等に起因する作業性の低下を防止することができる。特
に、優れた発泡性を有する接着剤組成物を用いた場合、本発明の接着シートは有効であり
、十分な発泡性能を維持しながら作業性に優れたものとすることができる。
本発明の接着シートは、例えば、空隙充填用途への利用に適しているが、特にこの用途に
限定されるものではない。空隙充填用途へ使用する場合の、空隙の大小は、特に限定され
ず、例えば１ｍｍ以下（例えば、数十μｍから数百μｍ程度）の小さな空隙を充填する用
途へ使用することもできる。
【００１５】
本発明で言う「小さな空隙」としては、例えば、画像表示装置（液晶ディスプレイ、エレ
クトロルミネッセンスディスプレイ、プラズマディスプレイ等）に固定された画像表示部
材や、携帯電子機器（携帯電話や携帯情報端末等）に固定された光学部材（カメラやレン
ズ等）と、筐体（窓部）との間に生ずる隙や、モータやジェネレータに用いられるステー
タのコイルエンド部において隣接する相の異なるコイル間の間隙、特にその間隙に介装さ
せる絶縁シートとコイルとの間の間隙、ステータコアのスロット溝内の間隙等が挙げられ
る。
【発明を実施するための形態】
【００１６】
本発明の一実施形態に係る接着シートは、接着層の上にコート層を配置することで構成さ
れる。ここで、コート層は、常温でタックを示さず、接着シートを、接着層の硬化開始温
度以上に加熱することにより、前記コート層の少なくとも一部が、接着層とコート層の界
面からコート層表面に至る範囲で消失することを特徴とする。このような構成とすること
により、本発明の接着シートでは、接着性を維持しつつ、タック等に起因する作業性の低
下を防止することができる。
本発明者は、従来の構成で、接着層の樹脂成分が常温でタックを生じないようにするため
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、接着層に含有される熱硬化型樹脂の重量平均分子量を大きくしていくと、一定の重量平
均分子量（８００）を超えると、（１）接着層の常温で示すタックは減少し、作業性の低
下は抑制されるが、接着シートを折り曲げた場合に、接着層に割れが生じて脱落し、一度
折り曲げたものは使用できなくなることを確認した。また（２）必要に応じて配合する硬
化剤との反応性が低くなるため、硬化温度を上昇させる必要があり、経済性に欠けるもの
となることがわかった。
本発明では、上記コート層を採用することにより、常温でのタックによる作業性の低下を
抑制することができる。さらに、本発明では、従来の構成で熱硬化型樹脂の重量平均分子
量を大きくすることにより生じていた割れや硬化温度の上昇による高コスト化を抑えるこ
とができる。
【００１７】
本発明において、「常温でタックを示す」とは、以下の方法で、密着が確認されることを
いう。
基材上に接着層及びコート層を積層したシートを、５ｃｍ×５ｃｍの大きさに切って６枚
の接着シートを用意する。該接着シートのコート層同士が向かい合うようにを６枚重ねて
からガラス板に挟む。上記積層体上に１００ｇの荷重をかけて常温（２５℃）で２４時間
静置した後、荷重を解除してガラス板を上下に広げた際、各接着シートのコート層同士が
密着した状態で接着シートの基材と接着層間で剥離が生じることを密着している、すなわ
ちコート層が常温でタックを示すという。一方、ガラス板を上下に広げた際、接触してい
たコート層間で剥離する場合は、コート層は、常温でタックを示さないという。
「割れが生じる」とは、接着シートを１８０度に折り曲げた際に、接着層に亀裂が生じ、
少なくとも接着層の一部が脱落すること、あるいは脱落しうる状態にあることをいう。
【００１８】
本発明の接着シートを、接着層の硬化開始温度以上に加熱することにより、コート層の少
なくとも一部が、接着層とコート層の界面からコート層表面に至る範囲で消失する。「コ
ート層が消失する」とは、原則として、本発明の接着シートに、コート層を形成する樹脂
のガラス転移温度を超える熱が加わることによってコート層が軟化し、これによりコート
層の樹脂が接着層を形成する（硬化前の）熱硬化型樹脂と混ざり合うことによって接着層
と一体化し、接着層上に存在していたコート層が見掛け上、存在しなくなることをいう。
具体的には、後述する方法で接着シートを切断し、その断面をマイクロスコープで観察し
、コート層の少なくとも一部が、接着層とコート層の界面からコート層表面に至る範囲で
消失している場合をコート層が消失していると判断する。すなわち、本発明では、加熱に
より接着層が硬化した後の接着シートの、被着体と接する部分に、加熱硬化後の接着層の
少なくとも一部が露出した状態になっている場合も、「コート層は消失している」と判断
するものとする。つまり、本発明において「コート層が消失する」を解釈するにあたり、
接着層を形成する（硬化前の）熱硬化型樹脂に対する、コート層を形成する樹脂の混ざり
合う度合いは完全でなくてもよく、加熱硬化後、シート表面に接着層としての機能を発現
すればよい。少なくとも、加熱により接着層が硬化した後の接着シートの、被着体と接す
る部分に、加熱硬化後の接着層の一部がシート表面に露出していればよい。加熱硬化後の
接着層の全部がシート表面に露出している場合、それは接着層上に存在していたコート層
が完全に存在しなくなっていることを意味する。
なお、ここで接着層の硬化開始温度は、後述する方法で算出され、上記温度より１００℃
～２５０℃高い温度で５～６０分間加熱した後の接着シートの状態を観察することにより
、接着層の消失の有無を判断することができる。一般には、１６０～２２０℃で２０～３
０分加熱後の接着シートの状態で判断することができる。
【００１９】
本発明の一実施形態では、接着剤組成物は熱発泡剤を含有することが好ましい。これによ
り、接着層は、所定の温度以上に加熱した場合に、体積が増大し、かつ硬化反応が進行し
て接着力が増大するため、空隙の充填用に好適に用いることができる。上記熱発泡剤を含
有する場合は、良好な発泡特性を得るため、接着剤組成物は、軟化温度が１０５℃以下の
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熱硬化型樹脂を含有することが好ましい。
従来の構成では、優れた発泡特性を得ようとすると、接着層が常温でタックを示すことが
問題となっていた。接着層の樹脂成分が常温でタックを生じないようにするため、接着層
に含有される熱硬化型樹脂の重量平均分子量を大きくする場合、一定の重量平均分子量（
８００）を超えると、（１）接着層の常温で示すタックは減少し、作業性の低下は抑制さ
れるが、接着シートを折り曲げた場合に、接着層に割れが生じて脱落し、一度折り曲げた
ものは使用できなくなる。また（２）硬化剤との反応性が低くなるため、硬化温度を上昇
させる必要があり、経済性に欠けるものとなる。さらに、一定の重量平均分子量（１６５
０）を超えると、（３）軟化温度が高くなって樹脂が柔らかくなりにくくなるため、加熱
した際に熱発泡剤がうまく発泡しない。また、一定の重量平均分子量（３０００）を超え
ると、（４）成膜性が高くなるため割れの発生は抑えられるが、軟化温度が高くなり樹脂
が柔らかくなり難くなるため、加熱した際に熱発泡剤が良好に発泡しない。
これに対して、本発明のコート層を採用することにより、十分な発泡性能を維持しながら
優れた作業性を実現することができる。
また、本発明では、熱発泡剤の熱発泡温度をＴ１とし、接着層の硬化開始温度をＴ２とし
、コート層のガラス転移温度をＴ３としたとき、Ｔ３＜Ｔ１≦Ｔ２の関係を満足すること
が好ましい。以下、詳述する。
【００２０】
［接着層］
接着層を形成する接着剤組成物に必須成分として含有させる、熱硬化型樹脂としては、例
えば、エポキシ樹脂、フェノキシ樹脂、シリコーン樹脂、オキセタン樹脂、フェノール樹
脂、（メタ）アクリレート樹脂、ポリエステル樹脂（不飽和ポリエステル樹脂）、ジアリ
ルフタレート樹脂、マレイミド樹脂、ポリイミド樹脂、ポリアミド酸樹脂、ポリエーテル
イミド樹脂、ポリエステルイミド樹脂、ポリアミドイミド樹脂、ビスマレイミド－トリア
ジン樹脂等が挙げられる。特に、エポキシ樹脂、（メタ）アクリレート樹脂、フェノキシ
樹脂、ポリエステル樹脂、ポリイミド樹脂、ポリアミド酸樹脂、ポリエーテルイミド樹脂
、ポリエステルイミド樹脂、ポリアミドイミド樹脂、シリコーン樹脂、マレイミド樹脂、
ビスマレイミド－トリアジン樹脂等が好ましく、これらの樹脂を単独又は複数を組み合わ
せて用いることができる。なかでも、硬化性と保存性、硬化物の耐熱性、耐湿性、耐薬品
性に優れるという観点からエポキシ樹脂が好ましい。
【００２１】
エポキシ樹脂としては、例えば、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、ビスフェノールＳ型エポキシ樹脂、ヒンダトイン型エポキシ樹脂、ビフェ
ニル型エポキシ樹脂、脂環式エポキシ樹脂、トリフェニルメタン型エポキシ樹脂、フェノ
ール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、ナフトールノボ
ラック型エポキシ樹脂、ジシクロペンタジエン／フェノールエポキシ樹脂、脂環式アミン
エポキシ樹脂、脂肪族アミンエポキシ樹脂及びこれらにＣＴＢＮ変性やハロゲン化等とい
った各種変性を行ったエポキシ樹脂が挙げられ、なかでもビスフェノールＡ型エポキシ樹
脂、ノボラック型エポキシ樹脂が好ましい。これらは単独又は複数を混合して用いること
ができる。
【００２２】
エポキシ樹脂は、１９０℃での粘度が、通常０．０５Ｐａ・ｓ以上が好ましく、０．１Ｐ
ａ・ｓ以上であることがさらに好ましい。また、通常３．０Ｐａ・ｓ以下が好ましく、１
．８Ｐａ・ｓ以下であることがさらに好ましい。粘度が低すぎると熱発泡剤の発泡状態を
維持することができず、連泡化や破泡が発生するおそれがある。粘度が高すぎると発泡内
圧よりも発泡外圧が高くなるので熱発泡剤が発泡しないおそれがある。ここにおける粘度
は、動的粘弾性測定装置（Ｍａｌｖｅｒｎ　Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ社製、Ｂｏｈｌｉｎ
　Ｃ－ＶＯＲ）を用いて測定した値である。
【００２３】
エポキシ樹脂は、エポキシ当量（ＷＰＥ）が、通常１５０以上、好ましくは１８０以上で
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あって、通常１０００以下、好ましくは７００以下である。ＷＰＥが低すぎると架橋点が
多く耐熱性の高い硬化物が得られるが靱性が低く脆くなるおそれがある。ＷＰＥが高すぎ
ると架橋点が少ないため耐熱性が低下するほか硬化反応の反応性が低下することにより発
泡状態を維持することができず、破泡、連泡化が進むおそれがある。「エポキシ当量」と
は、エポキシ基１個あたりのエポキシ樹脂の分子量で定義される。ここで「エポキシ基」
とは、３員環のエーテルであるオキサシクロプロパン（オキシラン環）を含むものであり
、狭義のエポキシ基の他、グリシジル基（グリシジルエーテル基及びグリシジルエステル
基を含む。）を含むものである。ＷＰＥは、ＪＩＳ　Ｋ７２３６、エポキシ樹脂のエポキ
シ当量の求め方（２００１）に記載されている方法（過塩素酸－臭化テトラエチルアンモ
ニウム法）等により決定される。
【００２４】
エポキシ樹脂は、常温で半固形又は固体であって、固体の場合には軟化温度が、１０５℃
以下が好ましく、９５℃以下がより好ましい。また、通常４０℃以上が好ましく、４５℃
以上がより好ましい。常温で液状であると硬化発泡時における粘度低下が顕著となりエポ
キシ樹脂の発泡状態を維持できなくなることから破泡、連泡化が進む可能性がある。また
、接着層の形状を保てないおそれがある。
【００２５】
軟化温度が１０５℃以下の熱硬化型樹脂（好ましくはエポキシ樹脂）を含有させて接着層
を構成することで、加熱により樹脂が柔らかくなり、これにより熱発泡剤を接着層中でよ
り良好に発泡させることができる。軟化温度が１０５℃以下でも６０℃を超えると、接着
層に割れを生じることもある。しかしながら本実施形態ではコート層で接着層を被覆する
ため、接着層に割れが生じても脱落するおそれはなく、使用に支障を来すことはない。
【００２６】
軟化温度が６０℃以下の熱硬化型樹脂（好ましくはエポキシ樹脂）を含有させて接着層を
構成することで、上記作用（加熱により接着層中の熱発泡剤を良好に発泡させることが可
能なこと）に加え、接着層に割れを生じることがなく、これにより接着層の脱落防止に寄
与しうる。なお、軟化温度が１３０℃を超える熱硬化型樹脂を含有させて接着層を構成す
ると、成膜性が高くなるため割れは生じないが、加熱によっても樹脂が柔らかくなりにく
く、熱発泡剤が十分に発泡しない場合がある。
ここでの軟化温度は、ＪＩＳ　Ｋ７２３４（環球法）で定められた方法により測定される
値である。
【００２７】
本実施形態では、熱硬化型樹脂として、重量平均分子量が好ましくは１６５０以下、より
好ましくは８００以下のものを用いることが望ましい。
重量平均分子量が１６５０以下の熱硬化型樹脂を含有させて接着層を構成することで、加
熱により樹脂をより柔らかく調整し、これにより熱発泡剤を接着層中でより良好に発泡さ
せることができる。さらに、重量平均分子量を８００以下の熱硬化型樹脂を含有させて接
着層を構成することにより、上記作用（加熱により接着層中の熱発泡剤を良好に発泡させ
ることが可能なこと）に加え、より接着層に割れを生じにくくすることができる。
【００２８】
なお、重量平均分子量が３０００を超える熱硬化型樹脂を含有させて接着層を構成すると
、成膜性が高くなるため割れは生じにくくなるが、加熱によっても樹脂が柔らかくなりに
くく、熱発泡剤が十分に発泡しない場合がある。
本実施形態では、シート状に形成しやすくするため、接着剤組成物に含有させる熱硬化型
樹脂は、重量平均分子量が４５０以上であることが好ましい。分子量が４５０未満である
と常温で液状に近い樹脂となるため、接着層の形状が保てない場合がある。
【００２９】
接着層を形成する接着剤組成物に含有させる熱発泡剤は、特に制限されず、例えば公知の
熱発泡剤（熱分解型のもの、膨張黒鉛、マイクロカプセル化されたもの等）を適宜選択し
て用いることができるが、中でもマイクロカプセル化されたもの（以下「熱膨張性微小球
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」と称する。）を好適に用いることができる。
熱膨張性微小球としては、弾性を有する外殻の内部に発泡剤が封入された構造を有し、全
体として熱膨張性（加熱により全体が膨らむ性質）を示す微小球を好適例として挙げるこ
とができる。
弾性を有する外殻としては、熱溶融性物質や熱膨張により破壊する物質等、例えば、塩化
ビニリデン－アクリロニトリル共重合体、ポリビニルアルコール、ポリビニルブチラール
、ポリメチルメタクリレート、ポリアクリロニトリル、ポリ塩化ビニリデン、ポリスルホ
ン等で形成されたものを好適例として挙げることができる。
発泡剤としては、加熱により容易にガス化して膨張する物質、例えばイソブタン、プロパ
ン、ペンタン等の炭化水素を主として挙げることができる。熱膨張性微小球の市販品とし
ては、例えば、商品名「マツモトマイクロスフェアー」シリーズ（松本油脂製薬社製）、
アドバンセルＥＭシリーズ（積水化学工業社製）、エクスパンセル（日本フェライト社製
）等を挙げることができる。
【００３０】
熱膨張性微小球の大きさは、接着シートの用途により適宜選択すればよく、具体的には、
質量平均粒径で１０～２０μｍ程度にするとよい。熱膨張性微小球は、その粒度分布を調
整してから使用してもよい。粒度分布の調整は、使用する熱膨張性微小球に含まれる比較
的大きな粒径のものを、遠心力型風力分級機、乾式分級機、篩過機等で分級して除去すれ
ばよい。具体的には、熱膨張性微小球の粒度分布の標準偏差が５．０μｍ以下となるよう
にするとよい。
【００３１】
熱膨張性微小球の膨張倍率は、５倍以上であることが好ましく、７倍以上であることがさ
らに好ましい。その一方で１５倍以下であることが好ましく、１２倍以下であることがさ
らに好ましい。熱膨張性微小球の膨張倍率が、好ましくは５倍以上１５倍以下の範囲にあ
ると、膨張倍率のコントロールが容易となる。なお、熱膨張性微小球の外殻は、該熱膨張
性微小球が前記所定の膨張倍率となるまで膨張した場合であっても破裂しない、適度な強
度を有するものであることが好ましい。
【００３２】
熱膨張性微小球の配合量は、熱硬化型樹脂１００質量部に対し、好ましくは１質量部以上
、より好ましくは３質量部以上であって、好ましくは３０質量部以下、より好ましくは２
０質量部以下、さらに好ましくは１５質量部以下とされる。熱膨張性微小球の配合量が少
なすぎると、接着層全体での発泡倍率が低下し、接着層が必要十分に膨らまない可能性が
ある。その一方で配合量が多すぎると、過度に発泡するために接着剤として十分な強度を
維持できない可能性がある。
【００３３】
熱発泡剤は、その熱発泡温度（Ｔ１）が、好ましくは１００℃以上、より好ましくは１５
０℃以上であって、好ましくは２００℃以下、より好ましくは１９０℃以下であることが
望ましい。Ｔ１は、熱発泡剤として、熱膨張性微小球を用いる場合は熱膨張温度に相当し
、熱分解型発泡剤を用いる場合は熱分解温度に相当する。「熱膨張温度」とは発泡開始温
度と同義であり、本実施形態では熱膨張測定装置（ＴＭＡ）で求められる熱膨張開始温度
のことをいい、体積が最大限に膨張する最大熱膨張温度の意味ではない。
【００３４】
また、その他の熱発泡剤としては、熱分解型発泡剤や膨張黒鉛等が挙げられる。熱分解型
発泡剤は、無機系と有機系に分類される。
無機系発泡剤としては、例えば、炭酸アンモニウム、炭酸水素アンモニウム、炭酸水素ナ
トリウム、亜硝酸アンモニウム、水素化ホウ素ナトリウム、アジド類等が挙げられる。有
機系発泡剤としては、例えば、水、塩フッ化アルカン（例えば、トリクロロモノフルオロ
メタン、ジクロロモノフルオロメタン等）、アゾ系化合物（例えば、アゾビスイソブチロ
ニトリル、アゾジカルボンアミド（ＡＤＣＡ）、バリウムアゾジカルボキシレート等）、
ヒドラジン系化合物（例えば、パラトルエンスルホニルヒドラジドやジフェニルスルホン
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－３，３'－ジスルホニルヒドラジド、４，４'－オキシビス（ベンゼンスルホニルヒドラ
ジド）、アリルビス（スルホニルヒドラジド）等）、セミカルバジド系化合物（例えば、
ρ－トルイレンスルホニルセミカルバジド、４，４'－オキシビス（ベンゼンスルホニル
セミカルバジド）等）、トリアゾール系化合物（例えば、５－モルホリル－１，２，３，
４－チアトリアゾール等）、Ｎ－ニトロソ系化合物（例えば、Ｎ，Ｎ'－ジニトロソペン
タメチレンテトラミン、Ｎ，Ｎ'－ジメチル－Ｎ，Ｎ'－ジニトロソテレフタルアミド等）
等が挙げられる。
これらの熱発泡剤は、単独又は複数を混合して用いることができる。
【００３５】
このような熱分解型発泡剤の配合量は、熱硬化型樹脂１００質量部に対し、好ましくは５
質量部以上、より好ましくは１０質量部以上であって、好ましくは３０質量部以下、より
好ましくは２５質量部以下とされる。熱分解型発泡剤の配合量が少なすぎると、接着層全
体での発泡倍率が低下し、接着層を必要十分に膨らませない可能性がある。その一方で配
合量が多すぎると、過度に発泡するために接着剤として十分な強度を維持できない可能性
がある。
【００３６】
接着層を形成する接着剤組成物には、上述した熱硬化型樹脂及び熱膨張性微小球の他に、
硬化剤等の任意成分を含有させてもよい。硬化剤としては、例えば、ジシアンジアミド（
ＤＩＣＹ）、脂肪族ポリアミド等のアミド系硬化剤；ジアミノジフェニルメタン、メタフ
ェニレンジアミン、アンモニア、トリエチルアミン、ジエチルアミン、等のアミン系硬化
剤；ビスフェノールＡ、ビスフェノールＦ、フェノールノボラック樹脂、クレゾールノボ
ラック樹脂、ｐ－キシレンノボラック樹脂等のフェノール系硬化剤；無水メチルナジック
酸等の酸無水物系硬化剤等が挙げられる。
これらの硬化剤は、単独又は複数を混合して用いることができる。
【００３７】
硬化剤の配合量は、使用する熱硬化型樹脂との当量比から算出され、当量比の好適な範囲
は０．８～３．０である。例えば、硬化剤がジシアンジアミドの場合は、熱硬化型樹脂１
００質量部に対し、下限としては３質量部以上が好ましく、５質量部以上がより好ましく
、上限としては３０質量部以下が好ましく、１５質量部以下がより好ましい。また、例え
ば無水メチルナジックの場合は、熱硬化型樹脂１００質量部に対し、下限としては６０質
量部以上が好ましく、８０質量部以上がより好ましく、上限としては２４０質量部以下が
好ましく、２００質量部以下がより好ましい。硬化剤の配合量が上記下限値未満では、十
分に硬化しにくく、耐熱性、耐薬品性等熱硬化性樹脂としての特徴を十分に発揮できない
可能性がある。その一方で配合量が上記上限値を超えると、硬化時に過剰な発熱反応を伴
い、硬化中の樹脂組成物粘度が必要以上に低下し、最終的に十分な発泡状態を維持するこ
とが難しくなる可能性がある。
【００３８】
硬化剤とともに、硬化促進剤を併用することもできる。硬化促進剤としては、例えば、２
－メチルイミダゾール、２－メチル－４－エチルイミダゾール、２－フェニルイミダゾー
ル等のイミダゾール類；１，８－ジアザビシクロ［５．４．０］ウンデセン－７、トリエ
チレンジアミン、ベンジルジメチルアミン等の３級アミン類；トリブチルホスフィン、ト
リフェニルホスフィン等の有機ホスフィン類；等が挙げられる。これらは単独又は複数を
混合して用いることができる。硬化促進剤の配合量は、熱硬化型樹脂１００質量部に対し
、例えば５質量部以下とするのが好ましい。５質量部を超えると貯蔵安定性が低下する可
能性がある。
【００３９】
接着剤組成物に任意成分として配合可能なその他の添加剤としては、例えば、エラストマ
ー成分として天然ゴム、イソプレンゴム、スチレン－ブタジエンゴム、クロロプレンゴム
、ブタジエンゴム、ニトリルゴム、ブチルゴム、フッ素ゴム、アクリルゴム等の固形ある
いは液状のゴム類やポリウレタン、ウレタンプレポリマー等が挙げられる。その配合量と



(10) JP WO2015/115570 A1 2015.8.6

10

20

30

40

50

しては、熱硬化型樹脂１００質量部に対し、２０質量部以下が好ましく、１０質量部以下
がより好ましく、５質量部以下がさらに好ましい。また、発泡助剤、各種充填剤、整泡剤
、酸化防止剤、紫外線吸収剤、着色剤を配合してもよい。
【００４０】
本実施形態の接着剤組成物は、上述した熱硬化型樹脂に必要に応じて、熱発泡剤、硬化剤
、硬化促進剤、発泡助剤、各種添加剤等を任意の順序で混合させることにより得ることが
できる。上記原材料の混合は、ミキシングロール、プラネタリーミキサー、バタフライミ
キサー、ニーダ、単軸もしくは二軸押出機等の混合機あるいは混練機を用いて行うことが
できる。混合温度は、組成により異なるが、熱発泡剤の熱発泡温度（Ｔ１）以下で行うこ
とが好ましい。
本実施形態の接着剤組成物は、これをシート状に形成した接着層の状態における硬化開始
温度（Ｔ２）が好ましくは１１０℃以上２５０℃以下となるよう、各成分を配合すること
が望ましい。
【００４１】
接着層は、上述した接着剤組成物を後述する基材の片面又は両面に塗布し、必要に応じて
乾燥させることにより得られる。なお、接着層は、上述した接着剤組成物を、別途用意し
た離型フィルムに形成した、後述するコート層上に塗布し、必要に応じて乾燥させること
により得ることもできる。
発泡前の接着層の厚み（ｔ１）は接着シートの用途に応じて適宜選択すればよいが、下限
としては２０μｍ以上が好ましく、３０μｍ以上とすることがさらに好ましく、上限とし
ては１０００μｍ以下が好ましく、４００μｍ以下がより好ましく、２００μｍ以下とす
ることがさらに好ましい。接着層の厚みを２０μｍ以上とすることにより、発泡反応によ
って生成された気泡を接着層内に保持させやすい。接着層の厚み（ｔ１）を１０００μｍ
以下とすることにより、例えば、１ｍｍ以下の狭い空隙を充填させることが可能となる。
【００４２】
基材としては、特に制約されるものではなく、適宜選択すればよく、例えば、ポリエチレ
ンテレフタレート、ポリイミド等の合成樹脂フィルムや、アラミド繊維等のシートが挙げ
られる。基材は接着シートの用途によって選択される。特に絶縁性、耐熱性を求める用途
においては、ポリイミドフィルムやアラミド繊維シート等を使用することが好ましい。
【００４３】
基材の厚みは、適用する用途に応じて適宜選択することができる。適用用途が例えば、後
述の絶縁シートである場合、基材の厚みは２５～２５０μｍであることが好ましい。
【００４４】
［コート層］
コート層を形成する樹脂としては、例えば、フェノキシ樹脂、ポリエステル樹脂、ポリウ
レタン樹脂、ポリイミド樹脂、シロキサン変性ポリイミド樹脂、ポリブタジエン、ポリプ
ロピレン、スチレン－ブタジエン－スチレン共重合体、スチレン－エチレン－ブチレン－
スチレン共重合体、ポリアセタール樹脂、ポリビニルブチラール樹脂、ポリビニルアセタ
ール樹脂、ブチルゴム、クロロプレンゴム、ポリアミド樹脂、アクリロニトリル－ブタジ
エン共重合体、アクリロニトリル－ブタジエン－アクリル酸共重合体、アクリロニトリル
－ブタジエン－スチレン共重合体、ポリ酢酸ビニル、ナイロン等の熱可塑性樹脂が使用可
能である。これらは、単独又は複数を組み合わせて用いることができる。なかでも、フェ
ノキシ樹脂、ポリエステル樹脂等を用いるのが好ましい。
ポリエステル樹脂としては、例えば、商品名バイロン２００（東洋紡績社製）、商品名ポ
リエスターＴＰ２２０（日本合成化学社製）、商品名エリーテルＫＡシリーズ（ユニチカ
社製）等が挙げられる。
【００４５】
フェノキシ樹脂とは、ビスフェノールＡやビスフェノールＦ等のジフェノールと、エピク
ロロヒドリン等のエピハロヒドリンに基づく高分子量熱可塑性ポリエーテル樹脂（※ビス
フェノール型エポキシ樹脂）をいう。フェノキシ樹脂は、重量平均分子量が、２０，００
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０～１００，０００であることが好ましい。重量平均分子量が低すぎると割れが生じやす
く、一方、重量平均分子量が高すぎると塗布膜形成時の粘度が高くなりすぎて平滑、一様
な塗布膜を得ることが困難となりやすい。
【００４６】
フェノキシ樹脂としては、特に限定されるものではなく、ビスフェノールＡ骨格、ビスフ
ェノールＦ骨格、ビスフェノールＳ骨格、ビスフェノールアセトフェノン骨格、ノボラッ
ク骨格、ビフェニル骨格、フルオレン骨格、ジシクロペンタジエン骨格、ノルボルネン骨
格、ナフタレン骨格、アントラセン骨格、アダマンタン骨格、テルペン骨格、トリメチル
シクロヘキサン骨格から選択される１種以上の骨格を有するものが挙げられる。
【００４７】
フェノキシ樹脂の市販品としては、例えば、商品名ＰＫＨＢ、ＰＫＨＣ、ＰＫＨＨ、ＰＫ
ＨＪ（いずれもＩｎＣｈｅｍ社製）、ｊＥＲ １２５６、ｊＥＲ ４２５０、ｊＥＲ ４２
７５、（いずれも三菱化学社製）、ＹＰ－５０、ＹＰ－５０Ｓ、ＹＰ－７０、ＺＸ－１３
５６－２、ＦＸ－３１６、（いずれも新日鉄住金化学社製）等が挙げられる。 
また、フェノキシ樹脂を溶剤を用いて溶解したものも市販されており、こちらも同様に使
用される。例えば、ｊＥＲ　１２５６Ｂ４０、ｊＥＲ　１２５５ＨＸ３０、ｊＥＲ　ＹＸ
６９５４ＢＨ３０、ＹＸ８１００ＢＨ３０、ｊＥＲ　ＹＬ７１７４ＢＨ４０（いずれも三
菱化学社製）、ＹＰ－４０ＡＳＭ４０、ＹＰ－５０ＥＫ３５、ＹＰＢ－４０ＰＸＭ４０、
ＥＲＦ－００１Ｍ３０、ＹＰＳ－００７Ａ３０、ＦＸ－２９３ＡＴ４０（いずれも新日鉄
住金化学社製）等が挙げられる。
【００４８】
これらのフェノキシ樹脂は単独又は複数を組み合わせて使用することができる。
【００４９】
本実施形態では、上記熱可塑性樹脂に、必要に応じて、イソシアネートや有機過酸化物等
の硬化剤をさらに配合してもよい。硬化剤の種類や分子量等を適宜選択し配合することに
より接着層との親和性を微調整することが容易となる。配合する場合の、硬化剤（イソシ
アネート等）の配合量は、１００質量部のポリエステル樹脂やフェノキシ樹脂等に対して
、３～３０質量部程度とすることができる。
【００５０】
コート層は、上述した樹脂（硬化剤が配合される場合はこれを含む）を溶媒に溶解又は分
散させたコート層形成塗工液を作製し、これを接着層に塗布し、乾燥させることにより得
られる。なお、コート層は、上述したコート層形成塗工液を、別途用意した離型フィルム
に塗布し、乾燥させることにより得ることもできる。
【００５１】
コート層の厚み（ｔ２）は、加熱前（又は加熱発泡前）の接着層の厚み（ｔ１）の６０％
以下であることが好ましい。ｔ２をｔ１の６０％以下とすることにより、適切な組成で形
成していることを条件に、熱（例えば６０℃以上１４０℃以下程度の加熱）によってコー
ト層は軟化し、かつこれを良好に消失させることができる。
コート層が消失するメカニズムは次のとおりである。コート層を形成する樹脂のガラス転
移温度を超える熱が加わることによってコート層が軟化する。これによりコート層の樹脂
が接着層を形成する（硬化前の）熱硬化型樹脂と混ざり合い、接着層と一体化する（接着
層内に取り込まれる）。その結果、接着層上に存在していたコート層が見掛け上、存在し
なくなる。
【００５２】
コート層が厚すぎると、十分に接着層内に取り込まれなく、その結果、コート層の消失が
良好に進まない可能性がある。また、熱発泡剤を含有する場合には、接着層内の熱発泡剤
が十分発泡できない場合があり、発泡性が損なわれる可能性もある。
なお、本発明では、上述したように、加熱により接着層が硬化した後の接着シートの、被
着体と接する部分に、加熱硬化後の接着層の少なくとも一部が露出（接触）していれば、
「コート層は消失している」ものと判断する。
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本実施形態において、ｔ２は、例えば、０．５μｍ以上６００μｍ以下が好ましい。
【００５３】
コート層は、そのガラス転移温度（Ｔ３）が好ましくは６０℃以上１４０℃以下となるよ
うに、コート層を形成する樹脂を決定することが望ましい。コート層のガラス転移温度（
Ｔ３）が低すぎると、コート層表面のべたつき（タック）が多くなって、本発明の効果が
得られにくくなる可能性がある。一方、Ｔ３が高すぎると、接着層の加熱硬化温度域でコ
ート層が十分に軟化しないため、接着層による接着力を十分に発揮できないおそれがある
。
【００５４】
本実施形態では、接着層の組成との関係で、コート層を形成する樹脂を決定することが好
ましい。コート層と接着層との親和性を考慮することにより、コート層が軟化した際によ
り接着層内に取り込まれ（浸透し）やすくすることができる。これによりコート層の厚み
を容易に設計することができる。例えば、接着層を形成する接着剤組成物に含有させる、
重量平均分子量が８００未満のエポキシ樹脂として、商品名ＮＣ２０００Ｌ（ノボラック
型エポキシ樹脂、日本化薬、エポキシ当量２２９～２４４、軟化温度４７～５７℃）を用
いる場合（接触角８６．４度）、コート層を形成する樹脂として、ビスフェノールＡタイ
プの商品名ＰＫＨＨ（接触角８３．３度）を用いることが望ましい。
【００５５】
本発明の一実施形態に係る接着シートは、上述したように、基材上に接着層とコート層を
順次形成することで作製してもよい。また上述したように、別途用意した離型フィルム上
にコート層と接着層を順次形成した後、これに基材を貼り合わせる（ラミネートする）こ
とで作製してもよい。さらに、離型フィルムにコート層を形成したものと、基材に接着層
を形成したものを貼り合わせる（ラミネートする）ことで作製することもできる。
【００５６】
以上のような本発明の接着シートは、例えば、画像表示装置（液晶ディスプレイ、エレク
トロルミネッセンスディスプレイ、プラズマディスプレイ等）に固定された画像表示部材
や、携帯電子機器（携帯電話や携帯情報端末等）に固定された光学部材（カメラやレンズ
等）と、筐体（窓部）との間に生ずる隙充填材としての用途のほか、モータやジェネレー
タに用いられるステータのコイルエンド部において隣接する相の異なるコイル間の間隙や
、ステータコアのスロット溝内の間隙等に介装させる用途として、電気・電子業界におい
て広く用いることができる。
特に、モータやジェネレータのステータコアの両端部からコイルを突出させたコイルエン
ド部において異なるコイルがその巻線束を交差させている箇所で、相間の絶縁性を確保す
べく、隣接する相の異なるコイル間に介装させる用途に適している（特開２０１０－１０
３１６２号公報、特開２０１２－１７０２４８号公報）。
【００５７】
モータやジェネレータに用いられるステータは、ステータコアと、細い銅線に樹脂組成物
によって絶縁被覆が施された巻線を巻き束ねたコイルとによって構成されている。ステー
タコアは、通常、円筒状に形成されており、その内周側には長さ方向に沿って延在する複
数条のスロット溝が設けられており、コイルはそれぞれ別のスロット溝に収容させてステ
ータコアに装着されている。このようなコイルは十分な絶縁性を確保する必要があるため
、ステータコアのスロット溝内の間隙に絶縁シートが挿入され、これらの絶縁シートが脱
落しないよう、液状（ペースト状）の樹脂組成物シール材（例えば、特開２００３－３３
７８５号公報で開示）で固化し、コイル、絶縁シート及び樹脂組成物が一体化されて使用
される。
【００５８】
しかしながら、このようなシール材を用いてコイルと絶縁シートを一体化させ、ステータ
コアのスロット溝内の間隙を埋めようとする場合、ステータコア外層からシール材を回し
かける必要があり、本来必要なシール材量よりも多く使用しなければならず、シール材の
ロスが多くなる。また、シール材を用いる場合、必要箇所以外への付着を生じやすいこと
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器には小型化、薄型化が求められるとともに、スロットへの導体コイルの占積率向上が求
められている。このため、スロット内壁と導体コイルとの間の間隙が１ｍｍ以下と狭くな
る傾向にあり、この狭い間隙への充填作業を、粘度調整が困難なシール材で賄うのは困難
であった。
【００５９】
本発明の接着シートは、１ｍｍ以下の狭い間隙への充填作業、より具体的には、絶縁シー
トとシール材を別々に使用していた上記固化用途への代替使用に、特に有益である。
【実施例】
【００６０】
以下、本発明を実験例（実施例および比較例を含む）に基づいて具体的に説明するが、本
発明はこれらの実施例に限定されない。なお、実施例中、特に記載がない場合には、「％
」及び「部」は質量％及び質量部を示す。
【００６１】
［実施例１～２３及び比較例１～３］
１．接着層形成塗工液の調製
下記構成成分を表１記載の固形分比（質量換算）で均一に混合して接着層形成塗工液（a
～ｋ）を調製した。各塗工液中の全固形分は３０質量％～５０質量％とした。各塗工液に
含まれる熱硬化型樹脂（Ａ１～Ａ１１）の詳細を表２に示す。なお、表５に示す実施例１
、２、比較例１～３は、接着層形成塗工液中に熱発泡剤である熱膨張性微小球を含有しな
い組成とし、その他の実施例は全て熱発泡剤を含有する組成とした。
【００６２】
《接着層形成塗工液ａ～ｋの構成成分》
・熱硬化型樹脂（エポキシ樹脂）：　　表２記載の種類と表１記載の質量部
・硬化剤（固形分１００％）：　　　　　　　　　　　　表１記載の質量部
（ジシアンジアミド（ＤＩＣＹ）、ジャパンエポキシレジン社製）
・硬化促進剤（固形分１００％）：　　　　　　　　　　表１記載の質量部
（キュアゾール２ＭＺ－Ａ、２，４－ジアミノ－６－［２’－メチルイミダゾリル－　（
１’）］－エチル－ｓ－トリアジン、四国化成社製）
・熱膨張性微小球（熱発泡剤）：　　　　　　　　　　　表１記載の質量部
（マツモトマイクロスフェアー、Ｆ１００Ｍ、熱膨張性微小球、質量平均粒径：１７～２
３μｍ、熱膨張温度（熱発泡温度Ｔ１と同義）：１２０℃、最大熱膨張温度：１６０℃、
膨張倍率：１０倍、松本油脂製薬社製）
【００６３】
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【表１】

【００６４】
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【表２】

【００６５】
２．コート層形成塗工液の調製
下記構成成分を表３に記載の固形分比（質量換算）で均一に混合してコート層形成塗工液
（Ａ～Ｇ）を調製した。各塗工液中の全固形分は３０質量％～５０質量％とした。各塗工
液に含まれる熱可塑性樹脂（Ｂ１～Ｂ７）の詳細を表４に示す。
【００６６】
《コート層形成塗工液Ａ～Ｇの構成成分》
・熱可塑性樹脂：　　　　　　　　　表４記載の種類と表３記載の質量部
・硬化剤（固形分７５％）：　　　　　　　　　　　　表３記載の質量部
（タケネート６００、三井武田ケミカル社製、ＮＣＯ含有量：４３．３％）
【００６７】
【表３】

【００６８】
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【表４】

【００６９】
３．接着シートの作製
表５～８に示すコート層形成塗工液と接着層形成塗工液を用い、離型フィルム（厚み３８
μｍ、バイナＮｏ．２３：藤森工業社製）の離型処理面上に、所定のコート層形成塗工液
をベーカー式アプリケーターにて塗布した。その後、１４０℃で１分、乾燥することによ
って所定厚み（実施例１～１７及び比較例１～３では５μｍ、実施例１８～２３では、表
８「コート層膜厚」欄に記載の値である）のコート層を形成した。次に、コート層表面に
、所定の接着層形成塗工液を上記と同様に塗布した。その後、１２０℃で１～２分、乾燥
することによって所定厚み（実施例１～１７及び比較例１～３では、５０μｍ、実施例１
８～２３では、表８「加熱前膜厚」欄に記載の値である）の接着層を形成した。その後、
当該接着層表面と基材（厚み２５μｍ、ポリイミドフィルム：カプトン１００Ｈ、東レデ
ュポン社製）とを８０℃の熱を加えながらラミネートした後、離型フィルムを剥離し、実
施例１～２３及び比較例１～３の接着シートを得た。
【００７０】
４．評価
得られた各実施例及び比較例の接着シートに対し、下記項目について以下の方法により測
定又は評価した。結果を表５～８に併せて示す。
【００７１】
［熱発泡温度（Ｔ１）］
測定装置として動的粘弾性測定装置（ＤＭＡ　Ｑ８００型、ＴＡ　ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔ
ｓ社製）を使用し、熱膨張性微小球０．５ｍｇを直径６．０ｍｍ（内径５．６５ｍｍ）、
深さ４．８ｍｍのアルミカップに入れ、熱膨張性微小球層の上部にアルミ蓋（５．６ｍｍ
、厚み０．１ｍｍ）をのせて試料を準備した。その試料に上から加圧子により０．０１Ｎ
の力を加えた状態でサンプル高さを測定した。加圧０．０１Ｎの力を加えた状態で、２０
℃から３００℃まで１０℃／ｍｉｎの昇温速度で加熱し、加圧子の垂直方向における変位
量を測定する。正方向への変位開始温度を熱発泡温度（Ｔ１）とした。
【００７２】
［接着層の硬化開始温度（Ｔ２）］
測定装置として示差走査熱量計（ＤＳＣ３２００、Ｍａｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅ社製）を使用
した。作製したシート状の接着層樹脂を、常温から３００℃まで１０℃／分で昇温したと
きの、定常範囲におけるＤＳＣベースラインと硬化反応時のＤＳＣ上昇線の交わる点を硬
化開始温度（Ｔ２）とした。
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【００７３】
［コート層のガラス転移温度（Ｔ３）］
測定装置として示差走査熱量計（ＤＳＣ３２００、Ｍａｃ　Ｓｃｉｅｎｃｅ社製）を使用
した。作製したシート状のコート層樹脂を、常温から３００℃まで１０℃／分で昇温した
ときのＤＳＣベースライン変化点をガラス転移点（Ｔ３）とした。
【００７４】
［コート層の膜厚（ｔ２）］
各実施例及び比較例で得られた接着シートにつき、接着層を形成する前の積層品２（離型
フィルム及びコート層の積層品）について、マイクロメーターを使用して、離型フィルム
とコート層の全厚を測定し、得られた測定値から離型フィルムの厚みを減ずることにより
算出した。なお、離型フィルムの厚みはマイクロメーターを使用して測定した測定値を用
いた。
【００７５】
［接着層の膜厚（加熱前）（ｔ１）］
各実施例及び比較例で得られた接着シートにつき、基材をラミネートする前の積層品１（
離型フィルム、コート層及び接着層の積層品）について、マイクロメーターを使用して、
離型フィルム、コート層及び接着層の全厚を測定し、得られた測定値から接着層を形成す
る前の積層品２（離型フィルム及びコート層の積層品）の厚みを減ずることにより算出し
た。
【００７６】
［接着層の膜厚（加熱後）］
各実施例及び比較例で得られた接着シートにつき、基材（ポリイミドフィルム）をラミネ
ートする前の積層品１（離型フィルム、コート層及び接着層の積層品）について、それら
を５ｃｍ×５ｃｍサイズに切り出し、厚み１ｍｍのＳＰＣＣ鋼板上に接着層が接するよう
に置き、積層品１から離型フィルムを剥離した。次いで１９０℃に加熱したオーブンに３
０分間放置した後、取り出した。その後、ＳＰＣＣ鋼板、接着層（及びコート層）の全厚
を測定し、得られた測定値から離型フィルムの厚みを減ずることにより算出した。
【００７７】
［接着層の割れ（割れ１、２）］
各実施例及び比較例について、コート層のない状態及びコート層のある状態で、それぞれ
、加熱発泡前に、接着層側の任意箇所を１８０度に折り曲げた後、接着層の状態を目視に
より確認した。その結果、接着層自体の割れ（基材からの接着層の脱落も含む。以下同じ
。）が認められなかったものを良好として「〇」、割れが認められた若しくは１８０度に
折り曲げることができなかったものを不良として「×」とした。コート層がないときを「
割れ１」として、またコート層があるときを「割れ２」とした。
【００７８】
［接着層のタック（タック１、２）］
各実施例及び比較例の加熱又は加熱発泡前の接着シートを、５ｃｍ×５ｃｍの大きさに切
って、コート層同士が向い合うように６枚重ねて厚み１ｍｍのガラス板に挟んだ。その上
に１００ｇの荷重をかけて、常温（２５℃）と３０℃の両環境下でそれぞれ２４時間放置
した後、荷重を解除してから常温で３０分以上放置した。その後、ガラス板を上下に広げ
た際の剥離状態を確認することにより、コート層同士が密着しているかどうかを評価した
。なお、ここで、コート層のない場合は、接着層同士を向かい合わせて積層し、同様の方
法で、接着層同士が密着しているか評価した。
ここで、各接着シートのコート層同士が密着した状態で接着シートの基材と接着層間で剥
離が生じることを密着あり、すなわちコート層が常温でタックを示すと判断した。一方、
ガラス板を上下に広げた際、接触していたコート層間で剥離する場合は、密着なし、すな
わちコート層は、タックを示さないと判断した。両環境下で密着なしであったものを「〇
」、３０℃環境下でのみ密着ありであったものを「△」、両環境下で密着ありであったも
のを「×」とした。なお、コート層がないときは「タック１」として、コート層があると
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【００７９】
［コート層の消失性］
各実施例及び比較例で得られた接着シートにつき、基材をラミネートする前の積層品１（
離型フィルム、コート層及び接着層の積層品）を、厚み１ｍｍのＳＰＣＣ鋼板上に接着層
が接するように置き、離型フィルムを剥離した。さらに厚み１ｍｍのＳＰＣＣ鋼板を接着
層の厚みとコート層の厚みの合計の２倍の間隙を形成するようにして重ねて固定した。次
いで１９０℃に加熱したオーブンに３０分間放置した後、取り出した。これをＳＰＣＣ鋼
板上および接着層（及びコート層）の断面が確認できるように垂直に切断し、断面をマイ
クロスコープにて観察しコート層の有無を確認した。その結果、コート層が無くなりＳＰ
ＣＣ鋼板に貼着していたものを「◎」、コート層が一部残っていたがＳＰＣＣ鋼板に貼着
していたもの「○」、コート層が残りＳＰＣＣ鋼板に貼着しなかったものを「×」とした
。
【００８０】
［接着シートの発泡倍率及び発泡性］
上記「接着層の膜厚（加熱後）」を、上記「コート層の膜厚（ｔ２）」と「接着層の膜厚
（加熱前）（ｔ１）」の和で除することにより各例で得られた接着シートの発泡倍率を算
出した。その結果、３倍以上であったものを良好として「◎」、２倍以上３倍未満であっ
たものを良好として「○」、粘度上昇により発泡不能であったものを不良として「×」と
した。
【００８１】
［接着シートの接着強度の測定］
各実施例及び比較例の接着シートのうち基材をラミネートする前の積層品１（離型フィル
ム、コート層及び接着層の積層品）を厚み１ｍｍのＳＰＣＣ鋼板（鋼板Ａ）上に接着層が
接するように置き、離型フィルムを剥離した。さらに厚み１ｍｍのＳＰＣＣ鋼板（鋼板Ｂ
）をコート層側へ重ねて固定した（鋼板Ａ、接着層、コート層及び鋼板Ｂの積層品）。次
いで、この積層品を１９０℃に加熱したオーブンに３０分間放置した後、取り出した。テ
ンシロン万能材料試験機 ＵＴＭ－５Ｔ（エー・アンド・デイ社製）を用いて、加熱後積
層品の鋼板Ａと鋼板Ｂを、接着面と平行で、かつ互いに反対の方向（せん断方向）に引張
ることにより、せん断接着強度を測定した（単位：ＭＰａ）。
なお、前述のとおり、コート層の消失性は、接着シートの断面をマイクロスコープで観察
することにより判断するが、試料によっては接着層及びコート層とも透明で上記方法での
判断が困難な場合がある。このような場合には、以下の方法で、コート層の消失性を判断
することができる。コート層が消失し、接着層が鋼板Ａ及び鋼板Ｂに接着すると、コート
層のみが鋼板に接着するより、せん断接着強度が大きくなる。そのため、離型フィルムに
コート層を設けた積層品を上記と同様にして、鋼板Ａと鋼板Ｂとの間に設け、コート層単
独のせん断接着強度（Ｐｃ）を測定する。
なお、表３に示すコート層形成塗工液Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄ、Ｅ、Ｆ及びＧから作製されたコー
ト層のＰｃの値は、それぞれ、１１ＭＰａ、１６ＭＰａ、１６ＭＰａ、１５ＭＰａ、１３
ＭＰａ、７ＭＰａ及び８ＭＰａであった。
そして、コート層単独のせん断接着強度（Ｐｃ）と加熱後積層品の鋼板Ａと鋼板Ｂのせん
断接着強度の測定値（Ｐｍ）との比（Ｐｍ／Ｐｃ）により、コート層の消失性を評価した
。ここで、（Ｐｍ／Ｐｃ）の値が１１０％を超えたものを「◎」、１００％を超え１１０
％以下であったのものを「○」、１００以下であったのものを「×」とした。なお、接着
層の形状が保てず測定ができなかったものを「－」とした。
【００８２】
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【表５】

表５に示すように、接着層に軟化温度４７℃～５７℃のノボラックを用いた比較例１、２
及び実施例１、２は、接着層単独でタックを示した。ここで、コート層として、ガラス転
移温度－２３℃のエチレン－酢酸ビニル共重合体及びガラス転移温度が１５℃のフェノキ
シ樹脂を用いた比較例１及び比較例２では、コート層が常温でタックを示し、接触層にコ
ート層を積層した接着シートのタックを抑制できなかった。一方、コート層として、ガラ
ス転移温度９２℃のフェノキシ樹脂及びガラス転移温度が６７℃のポリエステル樹脂を用
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いた実施例１及び実施例２では、コート層は常温でタックを示さず、接触層にコート層を
積層した接着シートではタックが抑制され、作業性が向上することがわかった。
また、接着層として、軟化温度１１２℃の固体ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂を用いた
比較例３では、接着層単独で、常温でタックを示さなかったが、割れが生じた。この接着
層にコート層として、ガラス転移温度９２℃のフェノキシ樹脂を積層した接着シートでは
、タックもなく、割れの発生も抑制されたが、加熱後のコート層の消失が認められず、接
着強度が低いことがわかった。
以上の結果より、コート層が常温でタックを示さず、接着シートを、接着層の硬化開始温
度以上に加熱することにより、コート層の少なくとも一部が、接着層とコート層の界面か
らコート層表面に至る範囲で消失する本発明の構成による効果が確認された。
【００８３】
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【表６】

【００８４】
実施例３～７では、接着層として、いずれも軟化温度４７～５７℃のノボラック型エポキ
シ樹脂を用い、異なる種類のコート層を積層して、接着シートを作製した。接着層単独で
は、タックを示したが、ガラス転移温度６０℃～１５０℃で、常温でタックを示さないコ
ート層を用いた実施例３～７のいずれにおいても接着シートでは、タックが抑制できるこ
とがわかった。また、実施例３～７のいずれにおいても優れた発泡性が得られた。
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一方、コート層のガラス転移温度が６０℃～１３０℃の実施例３～６では、コート層が完
全に消失したのに対して、コート層のガラス転移温度が１５０℃の実施例７では、コート
層の消失が一部しか認められず、接着強度も低下する傾向が認められた。
上記結果より、コート層のガラス転移温度は、６０℃以上１４０℃以下であることが好ま
しいといえる。
【００８５】
【表７】

【００８６】
表７に示すように、『接着層単独』の場合、割れ１、タック１及び発泡性のすべてが良好
なものは存在しなかった（全例において少なくとも１つの×がある）。そうであるにもか
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かわらず、コート層を加えた『コート層を含む』では、タック２を改善することができた
。これにより、割れ２、タック２及び発泡性のすべてが良好なものが存在することとなっ
た（実施例４、５、９～１５）。
なお、表には記載していないが、接着剤組成物の熱硬化型樹脂として、Ａ１を用いた接着
層形成塗工液ａを使用した場合、良好な発泡性等を得るのが難しいことがわかった。この
ことから、接着剤組成物に添加する熱硬化型樹脂としては、半固形又は固形樹脂が好まし
いと考えられる。
【００８７】
実施例４、５及び８より、『接着層単独』ではべたついていても、コート層があることに
よって、べたついた膜をカバーするため、セパレータを用いなくても作業性の低下抑制に
寄与しうることが確認できた（タック２が〇）。また、実施例９～１５より、『接着層単
独』では割れても、コート層があることによって、割れた膜が保持されているため、加熱
した際にコート層が消失（接着層中に取り込まれる）し、使用に支障を来すことがないこ
とが確認できた（割れ２が〇、コート層消失性が◎）。
【００８８】
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【表８】

【００８９】
表８に示すように、コート層の膜厚ｔ２が接着層の膜厚ｔ１の６０％以下のもの（実施例
４、１８、１９、２１、５、２２、２３）は、コート層の膜厚ｔ２が接着層の膜厚ｔ１の
８３％のもの（実施例２０）と比較して、コート層の消失性が良好なものとなった。ただ
し、実施例２０のものも実用に十分耐えうるものである。
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