
(57)【要約】
　【課題】　液体樹脂に分散させた固体ビスマレイミド（ BMI）樹脂粉末を含む多相接着
組成物、およびその組成物の高温結合力を改善する方法を提供すること。特に、半導体パ
ッケージ内でのダイ結合接着剤の高温結合力を改善するための方法を提供すること。
　【解決手段】　液体硬化性樹脂もしくは硬化性樹脂類の組合せ、開始剤および充填剤の
ダイ結合接着配合物の高温での結合力を改善する方法であって、前記硬化性樹脂に溶解し
ない芳香族ビスマレイミド樹脂粉末を前記接着配合物に添加することを含む方法。
【選択図】　なし
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 液 体 硬 化 性 樹 脂 も し く は 硬 化 性 樹 脂 類 の 組 合 せ 、 開 始 剤 お よ び 充 填 剤 の ダ イ 結 合 接 着 配
合 物 の 高 温 で の 結 合 力 を 改 善 す る 方 法 で あ っ て 、 前 記 硬 化 性 樹 脂 に 溶 解 し な い 芳 香 族 ビ ス
マ レ イ ミ ド 樹 脂 粉 末 を 前 記 接 着 配 合 物 に 添 加 す る こ と を 含 む 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 前 記 高 温 が 、 ２ ６ ０ ℃ 以 下 で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 前 記 ビ ス マ レ イ ミ ド が 、 ３ 重 量 ％ よ り も 多 く 、 約 ３ ０ 重 量 ％ 以 下 の 量 で 存 在 し て い る 、
請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 前 記 ビ ス マ レ イ ミ ド が 、 下 記 の 構 造 ：
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　 （ 式 中 、 Xは 、 芳 香 族 基 で あ る 。 ）
を 有 す る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 Xが 、 下 記 の 式 ：
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【 化 ２ 】
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【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 、 請 求 項 ４ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 前 記 硬 化 性 樹 脂 が 、 マ レ イ ミ ド 樹 脂 、 シ ア ネ ー ト エ ス テ ル 樹 脂 、 ア ク リ レ ー ト 樹 脂 も し
く は そ れ ら の 樹 脂 の 組 合 せ で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 前 記 マ レ イ ミ ド 樹 脂 が 、 下 記 の 式 ：
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　 （ 式 中 、 C 3 6 は 、 ３ ６ の 炭 素 原 子 の 線 状 も し く は 枝 分 れ 鎖 （ 環 状 部 分 を 有 し て 、 あ る い
は 有 さ ず ） を 表 す ） ；
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【 化 ５ 】
　
　
　
　
　
【 化 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　 お よ び
【 化 ７ 】
　
　
　
　
　
　
か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 、 請 求 項 ６ に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 前 記 ア ク リ レ ー ト 樹 脂 が 、 イ ソ ボ ル ニ ル ア ク リ レ ー ト 、 イ ソ ボ ル ニ ル メ タ ク リ レ ー ト 、
ラ ウ リ ル ア ク リ レ ー ト 、 ラ ウ リ ル メ タ ク リ レ ー ト 、 ア ク リ レ ー ト 官 能 基 を 有 す る ポ リ （ ブ
タ ジ エ ン ） お よ び メ タ ク リ レ ー ト 官 能 基 を 有 す る ポ リ （ ブ タ ジ エ ン ） か ら な る 群 か ら 選 ば
れ る 、 請 求 項 ６ に 記 載 の 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 発 明 の 分 野
　 本 発 明 は 、 液 体 樹 脂 に 分 散 さ せ た 固 体 ビ ス マ レ イ ミ ド （ BMI） 樹 脂 粉 末 を 含 む 多 相 接 着
組 成 物 、 お よ び 高 温 結 合 力 （ cohesive strength） を 改 善 す る た め の そ の 使 用 に 関 す る 。
特 に 、 本 発 明 は 、 半 導 体 パ ッ ケ ー ジ 内 で の ダ イ 結 合 接 着 剤 の 高 温 結 合 力 を 改 善 す る た め の
方 法 に 関 す る 。
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 発 明 の 背 景
　 エ ポ キ シ ド 類 、 ア ク リ レ ー ト 類 も し く は メ タ ク リ レ ー ト 類 、 マ レ イ ミ ド 類 、 ビ ニ ル エ ー
テ ル 類 お よ び ビ ス マ レ イ ミ ド 類 な ど の 硬 化 性 樹 脂 は 、 そ れ ら の 低 吸 湿 性 、 良 好 な 硬 化 性 お
よ び 長 い 可 使 時 間 （ pot life） ゆ え に 、 半 導 体 パ ッ ケ ー ジ 用 途 で ダ イ 結 合 接 着 剤 （ 半 導 体
ダ イ を 基 材 に 結 合 す る た め に 用 い ら れ る 接 着 剤 ） と し て の 使 用 に つ い て 研 究 さ れ て い る 。
ダ イ 結 合 接 着 剤 に 関 す る ２ つ の 他 の 望 ま し い 特 性 は 、 （ ｉ ） 室 温 で の 可 撓 性 お よ び （ ii）
高 温 で の 十 分 な 結 合 力 で あ る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 室 温 で の 可 撓 性 は 、 製 造 プ ロ セ ス 中 に 温 度 に 反 応 す る 異 な る 膨 張 お よ び 収 縮 率 に よ り 造
り 出 さ れ る ダ イ お よ び 基 材 に お け る 応 力 を 吸 収 す る た め に 望 ま し い 。 可 撓 性 は 、 モ ジ ュ ラ
ス と し て 測 定 さ れ 、 モ ジ ュ ラ ス が 高 い ほ ど 、 可 撓 性 は 小 さ い 。 室 温 で の 高 モ ジ ュ ラ ス は 、
半 導 体 パ ッ ケ ー ジ に お い て 増 大 し た 応 力 に 変 わ り 、 離 層 （ デ ラ ミ ネ ー シ ョ ン ） お よ び ダ イ
の ク ラ ッ キ ン グ に 至 り 得 る 。 し た が っ て 、 室 温 で の モ ジ ュ ラ ス が 低 い ほ ど 、 可 撓 性 お よ び
材 料 の 性 能 は 良 好 で あ る 。
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【 ０ ０ ０ ４ 】
　 高 温 は 、 十 分 な 結 合 力 な し で 接 着 剤 を 崩 壊 し 得 る 。 ダ イ 結 合 接 着 剤 が 加 工 お よ び 使 用 中
に 遭 遇 す る 高 温 に 耐 え る に 十 分 な 結 合 力 を 有 さ な い と 、 基 材 か ら の ダ イ の 離 層 お よ び ダ イ
が 用 い ら れ る 半 導 体 デ バ イ ス の 最 終 的 欠 陥 と い う 結 果 と な り 得 る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 室 温 で ダ イ 結 合 接 着 剤 に お け る 可 撓 性 を 得 る た め の １ つ の 方 法 は 、 低 レ ベ ル の 架 橋 を 与
え る 成 分 を 用 い る こ と に あ る 。 対 照 的 に 、 高 温 で の 結 合 力 を 改 善 す る た め の 方 法 は 、 高 レ
ベ ル の 架 橋 を 与 え る 液 体 成 分 を 用 い る こ と に あ る ； し か し 、 こ の ア プ ロ ー チ で す ら 必 ず し
も 効 果 的 で は な い が 、 そ れ は 、 架 橋 密 度 は 増 加 す る が 、 高 温 で の 結 合 力 は 作 用 を 受 け な い
ま ま で あ り 得 る か ら で あ る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 本 発 明 は 、 室 温 で の 可 撓 性 の 減 少 が 最 小 限 で あ り 、 高 温 で 改 善 さ れ た 結 合 力 を 示 す 組 成
物 を 提 供 す る こ と に よ る 上 記 の 問 題 に 対 す る 解 決 を 含 む 。
　 発 明 の 概 要
　 本 発 明 は 、 室 温 で の 可 撓 性 を 犠 牲 に す る こ と な く 、 高 温 で ダ イ 結 合 用 途 に 用 い ら れ る 組
成 物 の 結 合 力 を 改 善 す る た め の 方 法 で あ る 。 本 方 法 は 、 固 体 芳 香 族 ビ ス マ レ イ ミ ド （ BMI
） 樹 脂 粉 末 を ダ イ 結 合 配 合 物 に 添 加 す る こ と を 含 み 、 こ れ に お い て 、 ダ イ 結 合 配 合 物 は 、
BMI樹 脂 粉 末 を 溶 解 し な い 硬 化 性 樹 脂 も し く は 硬 化 性 樹 脂 類 の 組 合 せ 、 硬 化 性 樹 脂 の た め
の 開 始 剤 お よ び 充 填 剤 を 含 む 。 １ つ の 実 施 態 様 に お い て 、 固 体 BMI粉 末 は 、 ５ ０ マ イ ク ロ
メ ー タ ー 以 下 の 粒 度 お よ び ８ ０ ℃ よ り も 大 き い 融 点 を 有 す る 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 発 明 の 詳 細 な 記 述
　 好 適 な 固 体 芳 香 族 BMI樹 脂 粉 末 は 、 下 記 の 構 造 を 有 す る ：
【 ０ ０ ０ ８ 】
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 式 中 、 Xは 、 芳 香 族 基 で あ り ；
　 芳 香 族 基 と し て は 、 下 記 の も の な ど が 挙 げ ら れ る ：
【 ０ ０ １ ０ 】
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【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ １ 】
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【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ ２ 】
　 こ れ ら の 橋 架 け 基 Ｘ を 有 す る 化 合 物 は 市 販 さ れ て お り 、 例 え ば 、 Sartomer（ 米 国 ） も し
く は HOS-Technic GmbH（ オ ー ス ト リ ア ） か ら 得 る こ と が で き る 。
　 硬 化 性 樹 脂 は 、 接 着 組 成 物 が 硬 化 前 お よ び 後 も 多 相 系 の ま ま で あ る よ う に 液 体 形 で あ っ
て 固 体 BMI樹 脂 を 溶 解 し な い い ず れ の 硬 化 性 樹 脂 も し く は 硬 化 性 樹 脂 類 の 組 合 せ で も よ い
。 好 適 な 硬 化 性 樹 脂 と し て は 、 液 体 エ ポ キ シ 類 、 ア ク リ レ ー ト 類 も し く は メ タ ク リ レ ー ト
類 、 マ レ イ ミ ド 類 、 ビ ニ ル エ ー テ ル 類 、 ポ リ エ ス テ ル 類 、 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） 、 珪 素 化
オ レ フ ィ ン 類 、 シ リ コ ー ン 樹 脂 類 、 ス チ レ ン 樹 脂 類 お よ び シ ア ネ ー ト エ ス テ ル 樹 脂 類 な ど
が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 好 適 な マ レ イ ミ ド 樹 脂 と し て は 、 下 記 の 一 般 的 構 造 を 有 す る も の な ど が 挙 げ ら れ る ：
【 ０ ０ １ ４ 】
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【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ ５ 】
　 式 中 、 nは 、 １ ～ ３ で あ り 、 X 1 は 、 脂 肪 族 も し く は 芳 香 族 基 で あ る 。 X 1 の 具 体 例 と し て
は 、 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） 、 ポ リ （ カ ー ボ ネ ー ト 類 ） 、 ポ リ （ ウ レ タ ン 類 ） 、 ポ リ （ エ ー
テ ル 類 ） 、 ポ リ （ エ ス テ ル 類 ） 、 単 純 炭 化 水 素 類 （ simple hydrocarbons） 、 お よ び カ ル
ボ ニ ル 、 カ ル ボ キ シ ル 、 ア ミ ド 、 カ ル バ メ ー ト 、 尿 素 も し く は エ ー テ ル な ど の 官 能 基 を 含
む 単 純 炭 化 水 素 類 な ど が 挙 げ ら れ る 。 こ れ ら の 種 類 の 樹 脂 は 市 販 さ れ て お り 、 例 え ば 、 Na
tional Starch and Chemical Companyお よ び Dainippon Ink and Chemical, Incか ら 得 る
こ と が で き る 。 １ つ の 実 施 態 様 に お い て 、 マ レ イ ミ ド 樹 脂 は 、 下 記 の 式 か ら な る 群 か ら 選
ば れ る ：
【 ０ ０ １ ６ 】
【 化 ５ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ ７ 】
　 （ 式 中 、 C 3 6 は 、 ３ ６ の 炭 素 原 子 の 線 状 も し く は 枝 分 れ 鎖 （ 環 状 部 分 を 有 し て 、 あ る い
は 有 さ ず ） を 表 す ） ；
【 ０ ０ １ ８ 】
【 化 ６ 】
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ ９ 】
【 化 ７ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 お よ び
【 ０ ０ ２ １ 】
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【 化 ８ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 好 適 な ア ク リ レ ー ト 樹 脂 と し て は 、 下 記 の 一 般 的 構 造 を 有 す る も の な ど が 挙 げ ら れ る ：
【 ０ ０ ２ ３ 】
【 化 ９ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 式 中 、 nは 、 １ ～ ６ で あ り 、 R 1 は 、 -Hも し く は -CH 3 で あ り 、 X 2 は 、 芳 香 族 も し く は 脂 肪
族 基 で あ る 。 X 2 の 具 体 例 と し て は 、 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） 、 ポ リ （ カ ー ボ ネ ー ト 類 ） 、 ポ
リ （ ウ レ タ ン 類 ） 、 ポ リ （ エ ー テ ル 類 ） 、 ポ リ （ エ ス テ ル 類 ） 、 単 純 炭 化 水 素 類 、 お よ び
カ ル ボ ニ ル 、 カ ル ボ キ シ ル 、 ア ミ ド 、 カ ル バ メ ー ト 、 尿 素 も し く は エ ー テ ル な ど の 官 能 基
を 含 む 単 純 炭 化 水 素 類 な ど が 挙 げ ら れ る 。 市 販 さ れ て い る 材 料 と し て は 、 Kyoeisha Chemi
cal Co., LTDか ら 入 手 可 能 な ブ チ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 イ ソ ブ チ ル （ メ タ ） ア ク リ レ
ー ト 、 2-エ チ ル ヘ キ シ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 イ ソ デ シ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 n-ラ
ウ リ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 ア ル キ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 ト リ デ シ ル （ メ タ ） ア ク
リ レ ー ト 、 n-ス テ ア リ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 シ ク ロ ヘ キ シ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、
テ ト ラ ヒ ド ロ フ ル フ リ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 2-フ ェ ノ キ シ エ チ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー
ト 、 イ ソ ボ ル ニ ル （ 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 、 1,9-ノ ナ ン ジ オ ー ル ジ （ メ タ ） ア ク リ レ
ー ト 、 ペ ル フ ル オ ロ オ ク チ ル エ チ ル （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト 、 1,10-デ カ ン ジ オ ー ル ジ （ メ
タ ） ア ク リ レ ー ト 、 ノ ニ ル フ ェ ノ ー ル ポ リ プ ロ ポ キ シ レ ー ト （ メ タ ） ア ク リ レ ー ト お よ び
ポ リ ペ ン ト オ キ シ レ ー ト テ ト ラ ヒ ド ロ フ ル フ リ ル ア ク リ レ ー ト ； Sartomer Company, Inc
か ら 入 手 可 能 な ア ク リ レ ー ト 化 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） （ CN302、 NTX6513、 CN301、 NTX6039
、 PRO6270)； Negami Chemical Industries Co., LTDか ら 入 手 可 能 な ポ リ カ ー ボ ネ ー ト ウ
レ タ ン ジ ア ク リ レ ー ト （ ArtResin UN9200A)； Radcure Specialities, Incか ら 入 手 可 能 な
ア ク リ レ ー ト 化 脂 肪 族 ウ レ タ ン オ リ ゴ マ ー 類 （ Ebecryl 230、 264、 265、 270、 284、 4830
、 4833、 4834、 4835、 4866、 4881、 4883、 8402、 8800-20R、 8803、 8804)； Radcure Speci
alities, Inc.か ら 入 手 可 能 な ポ リ エ ス テ ル ア ク リ レ ー ト オ リ ゴ マ ー 類 （ Ebecryl 657、 77
0、 810、 830、 1657、 1810、 1830)； お よ び Sartomer Company, Incか ら 入 手 可 能 な エ ポ キ
シ ア ク リ レ ー ト 樹 脂 類 （ CN104、 111、 112、 115、 116、 117、 118、 119、 120、 124、 136)な
ど が 挙 げ ら れ る 。 １ つ の 実 施 態 様 に お い て 、 ア ク リ レ ー ト 樹 脂 類 は 、 イ ソ ボ ル ニ ル ア ク リ
レ ー ト 、 イ ソ ボ ル ニ ル メ タ ク リ レ ー ト 、 ラ ウ リ ル ア ク リ レ ー ト 、 ラ ウ リ ル メ タ ク リ レ ー ト
、 ア ク リ レ ー ト 官 能 基 を 有 す る ポ リ （ ブ タ ジ エ ン ） お よ び メ タ ク リ レ ー ト 官 能 基 を 有 す る
ポ リ （ ブ タ ジ エ ン ） か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 好 適 な ビ ニ ル エ ー テ ル 樹 脂 と し て は 、 下 記 の 一 般 的 構 造 を 有 す る も の な ど が 挙 げ ら れ る
：
【 ０ ０ ２ ６ 】
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【 化 １ ０ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 式 中 、 nは 、 １ ～ ６ で あ り 、 X 3 は 、 芳 香 族 も し く は 脂 肪 族 基 で あ る 。 X 3 の 具 体 例 と し て
は 、 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） 、 ポ リ （ カ ー ボ ネ ー ト 類 ） 、 ポ リ （ ウ レ タ ン 類 ） 、 ポ リ （ エ ー
テ ル 類 ） 、 ポ リ （ エ ス テ ル 類 ） 、 単 純 炭 化 水 素 類 、 お よ び カ ル ボ ニ ル 、 カ ル ボ キ シ ル 、 ア
ミ ド 、 カ ル バ メ ー ト 、 尿 素 も し く は エ ー テ ル な ど の 官 能 基 を 含 む 単 純 炭 化 水 素 類 な ど が 挙
げ ら れ る 。 市 販 さ れ て い る 樹 脂 と し て は 、 International Speciality Products (ISP)か
ら 入 手 可 能 な シ ク ロ ヘ キ サ ン ジ メ タ ノ ー ル ジ ビ ニ ル エ ー テ ル 、 ド デ シ ル ビ ニ ル エ ー テ ル 、
シ ク ロ ヘ キ シ ル ビ ニ ル エ ー テ ル 、 2-エ チ ル ヘ キ シ ル ビ ニ ル エ ー テ ル 、 ジ プ ロ ピ レ ン グ リ コ
ー ル ジ ビ ニ ル エ ー テ ル 、 ヘ キ サ ン ジ オ ー ル ジ ビ ニ ル エ ー テ ル 、 オ ク タ デ シ ル ビ ニ ル エ ー テ
ル お よ び ブ タ ン ジ オ ー ル ジ ビ ニ ル エ ー テ ル ； Sigma-Aldrich, Incか ら 入 手 可 能 な Vectomer
 4010、 4020、 4030、 4040、 4051、 4210、 4220、 4230、 4060、 5015な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 好 適 な ポ リ （ ブ タ ジ エ ン ） 樹 脂 と し て は 、 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） 、 エ ポ キ シ 化 ポ リ （ ブ
タ ジ エ ン 類 ） 、 マ レ イ ン 酸 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） 、 ア ク リ レ ー ト 化 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ）
、 ブ タ ジ エ ン -ス チ レ ン コ ポ リ マ ー 類 お よ び ブ タ ジ エ ン -ア ク リ ロ ニ ト リ ル コ ポ リ マ ー 類 な
ど が 挙 げ ら れ る 。 市 販 さ れ て い る 材 料 と し て は 、 Sartomer Company, Incか ら 入 手 可 能 な
ブ タ ジ エ ン 類 （ Ricon 130、 131、 134、 142、 150、 152、 153、 154、 156、 157、 P30D） ； Sa
rtomer Company, Inc.か ら 入 手 可 能 な ブ タ ジ エ ン お よ び ス チ レ ン の ラ ン ダ ム コ ポ リ マ ー （
Ricon 100、 181、 184） ； Sartomer Company, Inc.か ら 入 手 可 能 な マ レ イ ン 化 ポ リ （ ブ タ
ジ エ ン ） （ Ricon 130MA8、 130MA13、 130MA20、 131MA5、 131MA10、 131MA17、 131MA20、 156
MA17） ； Sartomer Inc.か ら 入 手 可 能 な ア ク リ レ ー ト 化 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） （ CN302、 NT
X6513、 CN301、 NTX6039、 PRO6270、 Ricacryl 3100、 Ricacryl 3500） ； Sartomer Company
, Inc.か ら 入 手 可 能 な エ ポ キ シ 化 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） （ Polybd 600、 605） お よ び Daice
l Chemical Industries, Ltdか ら 入 手 可 能 な Epolead PB3600； な ら び に Hanse Chemicalか
ら 入 手 可 能 な ア ク リ ロ ニ ト リ ル お よ び ブ タ ジ エ ン コ ポ リ マ ー 類 （ Hycar CTBNシ リ ー ズ 、 AT
BNシ リ ー ズ 、 VTBNシ リ ー ズ お よ び ETBNシ リ ー ズ ） な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
　 好 適 な エ ポ キ シ 樹 脂 と し て は 、 ビ ス フ ェ ノ ー ル 、 ナ フ タ レ ン お よ び 脂 肪 族 型 の エ ポ キ シ
類 な ど が 挙 げ ら れ る 。 市 販 さ れ て い る 材 料 と し て は 、 Dainippon Ink & Chemicals, Inc.
か ら 入 手 可 能 な ビ ス フ ェ ノ ー ル 型 の エ ポ キ シ 樹 脂 類 （ Epiclon 830LVP、 830CRP、 835LV、 8
50CRP） ； Dainippon Ink & Chemicals, Inc.か ら 入 手 可 能 な ナ フ タ レ ン 型 の エ ポ キ シ 樹 脂
（ Epiclon HP4032） ； Ciba Specialty Chemicalsか ら 入 手 可 能 な 脂 肪 族 エ ポ キ シ 樹 脂 類 （
Araldite CY179、 184、 192、 175、 179） 、 Union Carbide Corporationか ら 入 手 可 能 な （ E
poxy 1234、 249、 206） お よ び Daicel Chemical Industries, Ltdか ら 入 手 可 能 な （ EHPE-3
150） な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 好 適 な 珪 素 化 オ レ フ ィ ン 樹 脂 は 、 シ リ コ ー ン と ジ ビ ニ ル 材 料 と の 選 択 的 ハ イ ド ロ シ レ ー
シ ョ ン 反 応 に よ り 得 る こ と が で き 、 下 記 の 一 般 的 構 造 を 有 す る ：
【 ０ ０ ３ １ 】
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【 化 １ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 式 中 、 n 1 は ２ 以 上 で あ り 、 n 2 は １ 以 上 で あ り 、 n 1 ＞ n 2 で あ る 。 こ れ ら の 材 料 は 、 市 販 さ
れ て お り 、 例 え ば 、 National Starch and Chemical Companyか ら 入 手 で き る 。
　 好 適 な シ リ コ ー ン 樹 脂 と し て は 、 下 記 の 一 般 的 構 造 を 有 す る 反 応 性 シ リ コ ー ン 樹 脂 な ど
が 挙 げ ら れ る ：
【 ０ ０ ３ ３ 】
【 化 １ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 式 中 、 nは 、 ０ も し く は い ず れ か の 整 数 で あ り 、 X 4 お よ び X 5 は 、 水 素 、 メ チ ル 、 ア ミ ン
、 エ ポ キ シ 、 カ ル ボ キ シ ル 、 ヒ ド ロ キ シ ル 、 ア ク リ レ ー ト 、 メ タ ク リ レ ー ト 、 メ ル カ プ ト
、 フ ェ ノ ー ル も し く は ビ ニ ル 官 能 基 で あ り 、 R 2 お よ び R 3 は 、 -H、 -CH 3 、 ビ ニ ル 、 フ ェ ニ ル
も し く は ２ つ よ り 多 い 炭 素 を 有 す る い ず れ の 炭 化 水 素 構 造 で も あ り 得 る 。 市 販 さ れ て い る
材 料 と し て は 、 Shin-Etsu Silicone International Trading (Shanghai) Co., Ltdか ら 入
手 可 能 な KF8012、 KF8002、 KF8003、 KF-1001、 X-22-3710、 KF6001、 X-22-164C、 KF2001、 X
-22-170DX、 X-22-173DX、 X-22-174DX、 X-22-176DX、 KF-857、 KF862、 KF8001、 X-22-3367
お よ び X-22-3939Aな ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 好 適 な ス チ レ ン 樹 脂 と し て は 、 下 記 の 一 般 的 構 造 を 有 す る 樹 脂 な ど が 挙 げ ら れ る ：
【 ０ ０ ３ ６ 】
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【 化 １ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 式 中 、 nは 、 １ 以 上 で あ り 、 R 4 は 、 -Hも し く は -CH 3 で あ り 、 X 6 は 、 脂 肪 族 基 で あ る 。 X 6

の 具 体 例 と し て は 、 ポ リ （ ブ タ ジ エ ン 類 ） 、 ポ リ （ カ ー ボ ネ ー ト 類 ） 、 ポ リ （ ウ レ タ ン 類
） 、 ポ リ （ エ ー テ ル 類 ） 、 ポ リ （ エ ス テ ル 類 ） 、 単 純 炭 化 水 素 類 、 お よ び カ ル ボ ニ ル 、 カ
ル ボ キ シ ル 、 ア ミ ド 、 カ ル バ メ ー ト 、 尿 素 も し く は エ ー テ ル な ど の 官 能 基 を 含 む 単 純 炭 化
水 素 類 な ど が 挙 げ ら れ る 。 こ れ ら の 樹 脂 類 は 、 例 え ば 、 National Starch and Chemical C
ompanyも し く は Sigma-Aldrich Coか ら 入 手 で き る 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 好 適 な シ ア ネ ー ト エ ス テ ル 樹 脂 と し て は 、 下 記 の 一 般 的 構 造 を 有 す る も の な ど が 挙 げ ら
れ る ：
【 ０ ０ ３ ９ 】
【 化 １ ４ 】
　
　
　
　
【 ０ ０ ４ ０ 】
　 式 中 、 nは 、 １ 以 上 で あ り 、 X 7 は 、 炭 化 水 素 基 で あ る 。 X 7 の 具 体 例 と し て は 、 ビ ス フ ェ
ノ ー ル 、 フ ェ ノ ー ル も し く は ク レ ゾ ー ル ノ ボ ラ ッ ク 、 ジ シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ン 、 ポ リ ブ タ ジ
エ ン 、 ポ リ カ ー ボ ネ ー ト 、 ポ リ ウ レ タ ン 、 ポ リ エ ー テ ル も し く は ポ リ エ ス テ ル な ど が 挙 げ
ら れ る 。 市 販 さ れ て い る 材 料 と し て は 、 下 記 の も の な ど が 挙 げ ら れ る ： Huntsman LLCか ら
入 手 可 能 な AroCy L-10、 AroCy XU366、 AroCy XU371、 AroCy XU378、 XU71787.02Lお よ び XU
71787.07L； Lonza Group Limitedか ら 入 手 可 能 な Primaset PT30、 Primaset PT30 S75、 Pr
imaset PT60、 Primaset PT60S、 Primaset BADCY、 Primaset DA230S、 Primaset MethylCy
お よ び Primaset LECY； Oakwood Products, Incか ら 入 手 可 能 な 2-ア リ ル フ ェ ノ ー ル シ ア ネ
ー ト エ ス テ ル 、 4-メ ト キ シ フ ェ ノ ー ル シ ア ネ ー ト エ ス テ ル 、 2,2-ビ ス （ 4-シ ア ナ ト フ ェ ノ
ー ル ） -1,1,1,3,3,3-ヘ キ サ フ ル オ ロ プ ロ パ ン 、 ビ ス フ ェ ノ ー ル Aシ ア ネ ー ト エ ス テ ル 、 ジ
ア リ ル ビ ス フ ェ ノ ー ル Aシ ア ネ ー ト エ ス テ ル 、 4-フ ェ ニ ル フ ェ ノ ー ル シ ア ネ ー ト エ ス テ ル
、 1,1,1-ト リ ス （ 4-シ ア ナ ト フ ェ ニ ル ） エ タ ン 、 4-ク ミ ル フ ェ ノ ー ル シ ア ネ ー ト エ ス テ ル
、 1,1-ビ ス （ 4-シ ア ネ ー ト フ ェ ニ ル ） エ タ ン 、 2,2,3,4,4,5,5,6,6,7,7-ド デ カ フ ル オ ロ オ
ク タ ン ジ オ ー ル ジ シ ア ネ ー ト エ ス テ ル お よ び 4,4'-ビ ス フ ェ ノ ー ル シ ア ネ ー ト エ ス テ ル 。
【 ０ ０ ４ １ 】
　 組 成 物 は 、 さ ら に 少 な く と も １ つ の 硬 化 性 樹 脂 用 開 始 剤 を 、 ラ ジ カ ル あ る い は イ オ ン 硬
化 性 樹 脂 の い ず れ を 選 ぶ か に 応 じ て 、 遊 離 基 開 始 剤 も し く は 陽 イ オ ン 開 始 剤 を 含 む 。 遊 離
基 開 始 剤 を 用 い る 場 合 、 そ れ は 、 有 機 化 合 物 （ 充 填 剤 を 除 く ） の 重 量 の ０ ． １ ～ １ ０ ％ 、
好 ま し く は ０ ． １ ～ ５ ． ０ ％ の 量 で 存 在 す る 。 好 ま し い 遊 離 基 開 始 剤 と し て は 、 ブ チ ル ペ
ル オ ク ト エ ー ト 類 お よ び ジ ク ミ ル ペ ル オ キ シ ド な ど の ペ ル オ キ シ ド 類 、 な ら び に 2,2'-ア
ゾ ビ ス （ 2-メ チ ル -プ ロ パ ン ニ ト リ ル ） お よ び 2,2'-ア ゾ ビ ス （ 2-メ チ ル -ブ タ ン ニ ト リ ル
） な ど の ア ゾ 化 合 物 な ど が 挙 げ ら れ る 。 陽 イ オ ン 開 始 剤 を 用 い る 場 合 、 そ れ は 、 有 機 化 合
物 （ 充 填 剤 を 除 く ） の 重 量 の ０ ． １ ～ １ ０ ％ 、 好 ま し く は １ ～ ５ ． ０ ％ の 量 で 存 在 す る 。
あ る 場 合 に は 、 陽 イ オ ン お よ び 遊 離 基 開 始 の 両 方 が 望 ま し い こ と も あ り 得 、 そ の 場 合 、 遊
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離 基 硬 化 性 お よ び イ オ ン 硬 化 性 樹 脂 の 両 方 を 組 成 物 中 に 用 い る こ と が で き る 。 そ の よ う な
組 成 物 は 、 例 え ば 、 硬 化 プ ロ セ ス が UV照 射 を 用 い て 陽 イ オ ン 開 始 剤 に よ り 始 ま り 、 後 の 加
工 工 程 で 熱 を 適 用 し て 遊 離 基 開 始 剤 に よ り 完 了 す る こ と を 可 能 な ら し め る 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 一 般 に 、 こ れ ら の 組 成 物 は 、 ８ ０ ℃ ～ ２ ５ ０ ℃ の 温 度 範 囲 内 で 硬 化 し 、 硬 化 は 、 １ 分 未
満 ～ ６ ０ 分 の 時 間 内 で 行 わ れ る 。 そ れ ぞ れ の 接 着 組 成 物 の 時 間 お よ び 温 度 硬 化 プ ロ フ ィ ー
ル は 変 化 し 、 異 な る 組 成 物 は 、 特 定 の 工 業 的 製 造 プ ロ セ ス に 適 合 す る 硬 化 プ ロ フ ィ ー ル を
与 え る よ う に 設 計 で き る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
　 最 終 用 途 に 応 じ て 、 充 填 剤 は 、 電 気 的 も し く は 熱 的 に 伝 導 性 あ る い は 非 伝 導 性 で も よ い
。 好 適 な 伝 導 性 充 填 剤 の 例 と し て は 、 銀 、 銅 、 金 、 パ ラ ジ ウ ム 、 白 金 、 ニ ッ ケ ル 、 ア ル ミ
ニ ウ ム お よ び カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク な ど が 挙 げ ら れ る 。 非 伝 導 性 充 填 剤 と し て は 、 ア ル ミ ナ 、
水 酸 化 ア ル ミ ニ ウ ム 、 シ リ カ 、 ひ る 石 、 マ イ カ 、 珪 灰 石 、 炭 酸 カ ル シ ウ ム 、 チ タ ニ ア 、 砂
、 ガ ラ ス 、 硫 酸 バ リ ウ ム 、 な ら び に テ ト ラ フ ル オ ロ エ チ レ ン 、 ト リ フ ル オ ロ エ チ レ ン 、 ビ
ニ リ デ ン フ ロ オ リ ド 、 ビ ニ ル フ ル オ リ ド 、 ビ ニ リ デ ン ク ロ ラ イ ド お よ び ビ ニ ル ク ロ ラ イ ド
な ど の ハ ロ ゲ ン 化 エ チ レ ン ポ リ マ ー 類 な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 当 業 界 で 既 知 の 種 類 お よ び 量 で 、 接 着 促 進 剤 お よ び 安 定 剤 な ど の 他 の 添 加 剤 も 、 添 加 し
て も よ い 。
　 実 施 例
　 下 記 の 実 施 例 は 、 ダ イ 結 合 剤 と し て 使 用 さ れ る よ う に 配 合 さ れ た 接 着 剤 に 対 す る 多 相 系
の 効 果 を 示 す 。 接 着 剤 は 、 液 体 ラ ジ カ ル 硬 化 性 樹 脂 お よ び 固 体 ビ ス マ レ イ ミ ド 樹 脂 を 含 み
、 結 果 は 、 固 体 ビ ス マ レ イ ミ ド 樹 脂 の 存 在 が 、 室 温 で の 可 撓 性 の 有 意 な 損 失 な し で 高 温 で
結 合 力 を 維 持 す る 働 き を す る こ と を 示 す 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
　 ３ つ の 樹 脂 系 を 、 ラ ジ カ ル 硬 化 性 樹 脂 お よ び 開 始 剤 を 含 む よ う に 配 合 し 、 高 温 で の 結 合
力 を 改 善 す る た め に 液 体 架 橋 剤 も し く は 種 々 の 量 の 固 体 BMI樹 脂 を 増 加 さ せ た 。 ラ ジ カ ル
硬 化 性 樹 脂 お よ び 開 始 剤 に 加 え て 、 配 合 物 は 、 銀 フ レ ー ク （ 充 填 剤 ） 、 エ ポ キ シ シ ラ ン お
よ び ア ク リ ル シ ラ ン （ 接 着 促 進 剤 ） な ら び に フ ェ ノ ー ル 安 定 剤 を 含 ん だ 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
　 実 施 例 １ に お け る ラ ジ カ ル 硬 化 性 樹 脂 は 、 ポ リ ブ タ ジ エ ン 主 鎖 ジ ア ク リ レ ー ト オ リ ゴ マ
ー と イ ソ ボ ル ニ ル メ タ ク リ レ ー ト モ ノ マ ー と の 混 合 物 で あ っ た 。 配 合 物 １ Hに お け る 液 体
架 橋 剤 は 、 テ ト ラ ア ク リ レ ー ト モ ノ マ ー で あ っ た 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 実 施 例 ２ に お け る ラ ジ カ ル 硬 化 性 樹 脂 は 、 液 体 ビ ス マ レ イ ミ ド オ リ ゴ マ ー 、 カ ル バ メ ー
ト 官 能 基 を 有 す る ビ ニ ル エ ー テ ル オ リ ゴ マ ー お よ び イ ソ ボ ル ニ ル メ タ ク リ レ ー ト モ ノ マ ー
の 混 合 物 で あ っ た 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 実 施 例 ３ に お け る ラ ジ カ ル 硬 化 性 樹 脂 は 、 ポ リ ブ タ ジ エ ン 主 鎖 ウ レ タ ン ジ ア ク リ レ ー ト
オ リ ゴ マ ー と イ ソ ボ ル ニ ル メ タ ク リ レ ー ト モ ノ マ ー と の 混 合 物 で あ っ た 。
　 組 成 物 を 、 高 温 で の 結 合 力 、 可 撓 性 、 吸 湿 量 お よ び 粘 度 に つ い て テ ス ト し た 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
　 結 合 力 を 、 ７ ． ６ ｘ ７ ． ６ ｍ ｍ の セ ラ ミ ッ ク ダ イ を セ ラ ミ ッ ク 基 材 に 結 合 す る た め に 用
い ら れ た 接 着 剤 の ダ イ 剪 断 強 さ と し て 測 定 し た が 、 こ こ で は 欠 陥 は １ ０ ０ ％ 結 合 性 （ cohe
sive） だ っ た 。 セ ラ ミ ッ ク 基 材 へ の 接 着 は 、 一 般 に 非 常 に 強 い ； し た が っ て 、 接 着 剤 の 欠
陥 は 、 完 全 に 接 着 マ ト リ ッ ク ス 内 で 起 こ り 、 １ ０ ０ ％ 結 合 性 の 欠 陥 で あ る 。 こ れ は 、 基 材
へ の 接 着 強 さ の 代 わ り に 材 料 強 さ を テ ス ト す る 。 結 合 力 に つ い て 商 業 的 に 許 容 で き る 値 は
、 ２ ６ ０ ℃ で ２ ５ ｋ ｇ ｆ ／ ダ イ よ り も 大 き い か 等 し い 範 囲 内 で あ る 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
　 そ れ ぞ れ の 接 着 配 合 物 を セ ラ ミ ッ ク 基 材 の 上 に 施 し 、 セ ラ ミ ッ ク ダ イ （ ７ ． ６ ｘ ７ ． ６
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ｍ ｍ ） を 接 着 配 合 物 の 上 に 置 い た 。 ダ イ お よ び 基 材 の ア セ ン ブ リ ー を オ ー ブ ン に 入 れ 、 接
着 剤 を 窒 素 下 、 室 温 か ら １ ７ ５ ℃ で ３ ０ 分 ラ ン プ で 、 つ い で １ ７ ５ ℃ で １ ５ 分 間 硬 化 さ せ
た 。 そ れ ぞ れ の 接 着 剤 に つ き １ ０ の ア セ ン ブ リ ー を 調 製 し た 。 そ れ ぞ れ の ダ イ を 、 ２ ６ ０
℃ で Dage 2400-PC Die Shear Testerを 用 い て ９ ０ 度 で そ の 基 材 か ら 剪 断 し た 。 結 果 を プ
ー ル し 、 平 均 値 を 求 め た 。
【 ０ ０ ５ １ 】
　 可 撓 性 を モ ジ ュ ラ ス と し て 測 定 し た ； 室 温 か ら ２ ５ ０ ℃ で モ ジ ュ ラ ス に つ い て 商 業 的 に
許 容 で き る 値 は 、 ５ ０ ～ ７ ０ ０ ０ Ｍ Ｐ ａ の 範 囲 内 で あ る 。 ５ ０ Ｍ Ｐ ａ 以 下 で は 、 接 着 剤 は
柔 ら か 過 ぎ て 移 動 し 、 次 の 操 作 で 基 材 に ワ イ ヤ 結 合 さ れ る と き ダ イ を 十 分 に 保 持 し な い 。
７ ０ ０ ０ Ｍ Ｐ ａ よ り も 高 い と 、 接 着 剤 は あ ま り に も 不 撓 性 に な り 、 製 造 操 作 中 に 熱 サ イ ク
ル の 応 力 を 十 分 に 吸 収 し な い 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
　 室 温 か ら １ ７ ５ ℃ で ３ ０ 分 ラ ン プ 、 つ い で ボ ッ ク ス オ ー ブ ン 中 で 窒 素 パ ー ジ 下 、 １ ７ ５
℃ で １ ５ 分 の 硬 化 プ ロ フ ィ ー ル に し た が っ て 、 非 粘 着 性 ボ ー ド 上 で 薄 い フ ィ ル ム （ ３ ０ ０
μ ｍ ～ ５ ０ ０ μ ｍ の 厚 さ ） 中 で 材 料 を 硬 化 さ せ る こ と に よ り 、 モ ジ ュ ラ ス テ ス ト 用 に 試 験
片 を 調 製 し た 。 フ ィ ル ム を 、 DMTA分 析 の た め に 適 宜 の サ イ ズ に カ ッ ト し た 。 Tensile Mode
 of Deformation中 で 、 Rheometrics DMTA MKV (Rheometric Scientific、 米 国 ） を 用 い て
、 モ ジ ュ ラ ス を テ ス ト し た 。 モ ジ ュ ラ ス を 、 － ６ ５ ℃ ～ ３ ０ ０ ℃ 、 ３ ℃ ／ 分 の 温 度 ラ ン プ
、 １ ０ Ｈ ｚ 周 波 数 、 窒 素 パ ー ジ 下 歪 レ ベ ル ０ で 測 定 し た 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
　 吸 湿 量 に つ い て 商 業 的 に 許 容 で き る 値 は 、 飽 和 状 態 で ０ ． ４ 重 量 ％ 未 満 の 範 囲 内 で あ る
。 室 温 か ら １ ７ ５ ℃ で ３ ０ 分 ラ ン プ 、 つ い で ボ ッ ク ス オ ー ブ ン 中 で 窒 素 パ ー ジ 下 、 １ ７ ５
℃ で １ ５ 分 の 硬 化 プ ロ フ ィ ー ル に し た が っ て 、 非 粘 着 性 ボ ー ド 上 で 薄 い フ ィ ル ム （ ３ ０ ０
μ ｍ ～ ５ ０ ０ μ ｍ の 厚 さ ） 中 で 材 料 を 硬 化 さ せ る こ と に よ り 、 吸 湿 量 テ ス ト 用 に 試 験 片 を
調 製 し た 。 つ い で 、 硬 化 さ せ た 試 験 片 を 、 そ れ ぞ れ お よ そ １ グ ラ ム の 重 さ の ピ ー ス に カ ッ
ト し た 。 硬 化 さ せ た 材 料 を 、 DVS-2000 Dynamic Vapor Sorption Analyzer (WTB Binder、
ド イ ツ ） 中 で テ ス ト し た 。 試 料 を 、 重 量 が 安 定 し 、 す べ て の 残 留 湿 分 が 試 料 か ら 除 去 さ れ
る ま で 、 ８ ５ ℃ お よ び ゼ ロ 湿 度 で 平 衡 さ せ た 。 試 料 の 重 量 を プ ロ グ ラ ム に 記 録 し 、 プ ロ フ
ィ ー ル を 、 ８ ５ ℃ お よ び ８ ５ ％ 相 対 湿 度 を 維 持 す る よ う に 設 定 し た 。 試 料 を 、 飽 和 状 態 お
よ び 吸 収 さ れ た ％ 湿 分 が 記 録 さ れ る ま で 、 こ の 湿 度 に 曝 露 し た 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
　 粘 度 に つ い て 商 業 的 に 許 容 で き る 値 は 、 ５ ｒ ｐ ｍ お よ び ２ ５ ℃ で ３ ５ ， ０ ０ ０ ｃ Ｐ 未 満
で あ る 。 粘 度 を 、 ５ ｒ ｐ ｍ 、 ２ ５ ℃ で CP-51ス ピ ン ド ル を 用 い て 、 ブ ル ッ ク フ ィ ー ル ド コ
ー ン プ レ ー ト 粘 度 計 で 測 定 し た 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
　 配 合 組 成 物 お よ び 性 能 テ ス ト の 結 果 を 表 １ ～ ６ に 示 す が 、 固 体 BMI粉 末 が 組 成 物 中 に ３
重 量 ％ よ り も 大 か ら ３ ０ 重 量 ％ 以 下 の 濃 度 で 存 在 す る と き 、 高 温 で の 結 合 力 に お い て 改 善
が あ る こ と を 示 す 。 吸 湿 量 お よ び 粘 度 に お い て も 増 加 が あ る が 、 こ れ ら は ダ イ 結 合 用 途 に
つ い て の 合 格 範 囲 内 で あ る 。 別 の 実 施 態 様 に お い て 、 固 体 BMIは 、 ５ 重 量 ％ ～ ２ ７ 重 量 ％
の 濃 度 で 存 在 す る 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
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