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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ベンゼン環を有する過酸化物として、α，α’－ジ－（ｔ－ブチルパーオキシ）ジイソ
プロピルベンゼン、ｔ－ブチルクミルパーオキサイドおよびジクミルパーオキシドのうち
のいずれかを含み、ビニル基を有する熱硬化性の環状オレフィンコポリマーと架橋可能な
官能基を有さない熱可塑性の環状オレフィンコポリマーとの複合体を主成分とし、動的粘
弾性測定において、前記熱硬化性の環状オレフィンコポリマーに由来する損失正接のピー
クが１２０℃以上１７５℃以下の温度領域に存在し、前記熱可塑性の環状オレフィンコポ
リマーに由来する損失正接のピークが１００℃以下の温度領域に存在する、有機絶縁体。
【請求項２】
　前記動的粘弾性測定によって求められる貯蔵弾性率が８×１０6Ｐａ以上である、請求
項１に記載の有機絶縁体。
【請求項３】
　請求項１または２に記載の有機絶縁体と、該有機絶縁体の少なくとも一方の面に積層さ
れた金属箔とを備えている、金属張積層板。
【請求項４】
　前記有機絶縁体は、前記金属箔側の表面を、飛行時間型二次イオン質量分析により分析
した場合に、分子量３４０～３５０の有機物のピークが存在する、請求項３に記載の金属
張積層板。
【請求項５】
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　前記ピークは、分子量２０７の有機物のピークのカウント数を１とした場合のカウント
比が１．５～６である、請求項４に記載の金属張積層板。
【請求項６】
　前記金属箔の表面粗さＳａが、０．５μｍ以下である、請求項３～５に記載の金属張積
層板。
【請求項７】
　複数の絶縁層と該絶縁層間に配置された導体層とを具備し、前記絶縁層が請求項１また
は２に記載の有機絶縁体により構成されている、配線基板。
                                                                                
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本開示は、有機絶縁体、金属張積層板および配線基板に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、ＬＳＩの高速化や高集積化、メモリーの大容量化などが進み、それに伴って各種
電子部品の小型化、軽量化、薄型化などが急速に進んでいる。従来、このような電子部品
の分野で使用される配線基板などには、例えば特許文献１に記載のような環状オレフィン
コポリマーが絶縁材料として使用されている。このような絶縁材料は、例えば、その表面
に銅箔を接合した銅張基板および高周波用の配線基板に使用されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】特開２０１０－１００８４３号公報
【発明の概要】
【０００４】
　本開示の有機絶縁体は、環状オレフィンコポリマーを主成分とし、ベンゼン環を有する
過酸化物を含み、動的粘弾性測定において、損失正接のピークが１２０℃以上に存在する
。
　本開示の金属張積層板は、上記の有機絶縁体と、有機絶縁体の少なくとも一方の面に積
層された金属箔とを備えている。
　本開示の配線基板は、複数の絶縁層と該絶縁層間に配置された導体層とを具備し、前記
絶縁層が上記の有機絶縁体により構成されている。
【図面の簡単な説明】
【０００５】
【図１】第１実施形態の有機絶縁体（実施例１）について、動的粘弾性を測定したデータ
である。
【図２】第１実施形態の有機絶縁体（実施例５）について、動的粘弾性を測定したデータ
である。
【図３】第２実施形態の有機絶縁体（実施例４）について、動的粘弾性を測定したデータ
である。
【図４】第２実施形態の有機絶縁体（実施例７）について、動的粘弾性を測定したデータ
である。
【図５】（ａ）は銅張積層板の一実施形態を示す断面図、（ｂ）は配線基板の一実施形態
を示す断面図である。
【図６】飛行時間型二次イオン質量分析による分析結果を示し、（ａ）は、分子量３４０
～３５０の有機物のピーク（カウントが５００以上）が存在する場合であり、（ｂ）は、
分子量３４０～３５０の有機物のピーク（カウントが５００以上）が存在しない場合であ
る。
【発明を実施するための形態】
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【０００６】
　特許文献１に開示されているような環状オレフィンコポリマーは、従来、ＦＲ－４等に
用いられているエポキシ樹脂に比べると、誘電正接が低く、誘電特性の向上が図られたも
のとなっている。しかし、このような環状オレフィンコポリマーにおいても、誘電正接が
十分に低いとはいえず、そのため誘電特性（電気特性）を補償することが困難になるとい
う懸念がある。さらに、環状オレフィンコポリマーが熱可塑性樹脂である場合、ガラス転
移点（Ｔｇ）以上の温度で加熱すると、弾性率の急激な低下が生じる。そのため、プリプ
レグのような基板材料としての使用が制限される。例えば、このような環状オレフィンコ
ポリマーに、架橋剤、難燃剤などを添加すると、Ｔｇを高めることができるものの、誘電
正接も高くなる。
【０００７】
　このような環状オレフィンコポリマーは、有機絶縁体の材料として使用される。このよ
うな有機絶縁体は、高周波用の配線基板に使用されることがある。高周波用の配線基板は
、高周波特性を向上させるために、有機絶縁体に接合される銅箔の表面粗さを小さくする
ことが要求される。しかし、銅箔の表面粗さを小さくすると銅箔と有機絶縁体との接合強
度が低下する。
【０００８】
　本開示の有機絶縁体は、環状オレフィンコポリマーを主成分とし、ベンゼン環を有する
過酸化物を含む。本開示の有機絶縁体は、環状オレフィンコポリマーを主成分とし、ベン
ゼン環を有する過酸化物を含む樹脂組成物から形成される。以下、本開示の有機絶縁体（
樹脂組成物）に含まれる各成分について、詳細に説明する。ここで、環状オレフィンコポ
リマーを主成分とするとは、有機絶縁体中に含まれる環状オレフィンコポリマーの割合が
６０質量％以上である場合をいう。
【０００９】
　図１は、第１実施形態の有機絶縁体について動的粘弾性を測定したデータである。図１
に示した動的粘弾性の測定データは、後述する実施例１における測定データに相当する。
図１において、損失正接（符号Ａ１、Ａ１０）、貯蔵弾性率（符号Ｂ１、Ｂ１０）、およ
び損失弾性率（符号Ｃ１、Ｃ１０）の各特性の温度依存性を示す。ここで、これらの符号
を示すアルファベットの後ろに付している数字はそれぞれ各特性を測定した周波数を示し
ており、例えば、Ａ１は１Ｈｚ、Ａ１０は１０Ｈｚを表している。
【００１０】
　本実施形態の有機絶縁体は、図１に示すように、動的粘弾性の測定から求められる損失
正接のピークがいずれの周波数においても１２０℃以上である。つまり、この有機絶縁体
は、熱硬化性の特性を備えた環状オレフィンコポリマーを主成分とする有機絶縁体である
。このような構成によれば、温度依存性が小さく、高周波領域における比誘電率および誘
電正接の低い有機絶縁体を得ることができる。第１実施形態の有機絶縁体の誘電特性は、
１２５℃においても、３０ＧＨｚにおける比誘電率が２．７以下、誘電正接が０．００２
以下である。
【００１１】
　ここで、損失正接のピークとは、動的粘弾性を室温から約３００℃の温度範囲にわたっ
て測定した損失正接曲線の中で、特定の温度域における損失正接がその周囲の部分よりも
高くなる変化を示す部分のことをいう。図１を例にすると、温度が５０℃変化したときに
損失正接が３倍以上変化する部分となる。
【００１２】
　これは有機絶縁体の主成分である環状オレフィンコポリマーが、ベンゼン環を有する過
酸化物によって結合された状態にあるため、全体の分子構造が等方的で各原子が拘束され
原子同士の相対位置が変わりにくい安定した構造を有していることに起因する。
【００１３】
　第１実施形態の有機絶縁体は、図１の動的粘弾性の測定データにおいて、貯蔵弾性率（
Ｂ）が急激に低下している温度（変曲点Ｄ）および損失弾性率が最高となる温度（ピーク
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温度Ｅ）がともに１００℃以上である。これらの結果からわかるように、この有機絶縁体
は１００℃以上の耐熱性を有している。これらの特性から、本実施形態の有機絶縁体は、
高周波領域において使用される配線基板の分野において、とりわけ高温負荷寿命に優れた
配線基板として有用なものとなる。
【００１４】
　図２も、第１実施形態の有機絶縁体について動的粘弾性を測定したデータである。図２
に示した動的粘弾性の測定データは、後述する実施例５における測定データに相当する。
図２に記載の符号は、上述の図１で説明した符号と同様であり、詳細な説明は省略する。
図２についても、図１と同様の挙動を示していることがわかる。
【００１５】
　環状オレフィンコポリマーは、環状構造を有しているポリオレフィン系共重合体のこと
である。具体的には、環状オレフィンコポリマーは、環状オレフィンとこの環状オレフィ
ンと共重合可能な他のモノマーとの共重合体である。環状オレフィンと他のモノマーとの
割合は特に限定されない。例えば、環状オレフィンが１０～８０質量％程度、他のモノマ
ーが２０～９０質量％程度含まれていればよい。
【００１６】
　環状オレフィンとしては、例えば、ノルボルネン系モノマー、環状ジエン系モノマー、
ビニル脂環式炭化水素系モノマーなどが挙げられる。具体的には、環状オレフィンとして
は、ノルボルネン、ビニルノルボルネン、フェニルノルボルネン、ジシクロペンタジエン
、テトラシクロドデセン、シクロプロペン、シクロブテン、シクロペンテン、シクロヘキ
セン、シクロヘキサジエン、シクロオクタジエンなどが挙げられる。これらの環状オレフ
ィンは、単独で用いてもよく、２種以上が併用されていてもよい。
【００１７】
　環状オレフィンと共重合可能な他のモノマーとしては、例えば、鎖状オレフィン、アク
リル酸メタクリル酸、アクリル酸エステル、メタクリル酸エステル、芳香族ビニル化合物
、不飽和ニトリル、脂肪族共役ジエンなどが挙げられる。具体的には、このようなモノマ
ーとしては、エチレン、プロピレン、ブテン、アクリル酸、メタクリル酸、フマル酸、無
水フマル酸、マレイン酸、無水マレイン酸、アクリル酸メチル、アクリル酸エチル、アク
リル酸ｎ－プロピル、アクリル酸イソプロピル、メタクリル酸メチル、メタクリル酸エチ
ル、メタクリル酸ｎ－プロピル、メタクリル酸イソプロピル、スチレン、ビニルトルエン
、アクリロニトリル、メタクリロニトリル、１，３－ブタジエン、２－メチル－１，３－
ブタジエン、２，３－ジメチル－１，３－ブタジエンなどが挙げられる。これらの他のモ
ノマーは、単独で用いてもよく、２種以上が併用されていてもよい。
【００１８】
　第１実施形態の有機絶縁体に含まれる環状オレフィンコポリマーは、分子内に架橋可能
な官能基を有していても良い。このような架橋可能な官能基としては、ベンゼン環を有す
る過酸化物によって架橋反応が進行するものが良い。例えば、ビニル基、アリル基、アク
リル基、メタクリル基などが挙げられる。このような環状オレフィンコポリマーとしては
、例えば、三井化学（株）製のＬＣＯＣ－４などが挙げられる。
【００１９】
　第１実施形態の有機絶縁体に含まれるベンゼン環を有する過酸化物は、ラジカル開始剤
として作用するものである。すなわち、過酸化物はラジカル反応によって、分子内に架橋
可能な官能基を有する環状オレフィンコポリマーの少なくとも一部を、架橋させるために
用いられる。これにより分子内にベンゼン環を有さない過酸化物よりも、誘電正接が低く
Ｔｇが高い有機絶縁体が得られる。その理由としては、分子内にベンゼン環を有する過酸
化物由来のラジカル種が、環状オレフィンコポリマーの架橋部位と混和しやすく、さらに
分子内にベンゼン環を有する過酸化物の活性基が環状オレフィンコポリマーの架橋部位と
優先的に反応しやすいためと推察される。このような反応性の観点から、過酸化物として
、分子内にベンゼン環を少なくとも２つ有する過酸化物を用いるのが良い。
【００２０】



(5) JP 6811240 B2 2021.1.13

10

20

30

40

50

　分子内にベンゼン環を有する過酸化物としては、例えば、ｔ－ブチルペルオキシベンゾ
エート、α，α’－ジ－（ｔ－ブチルパーオキシ）ジイソプロピルベンゼン、ｔ－ブチル
クミルパーオキサイド、ジクミルパーオキシドなどが挙げられる。これらの化合物は、例
えば、「パーキュアーＶＳ」、「パーブチルＰ」、「パーブチルＣ」、「パークミルＤ」
（いずれも日油（株）製）などとして市販されている。
【００２１】
　第１実施形態の有機絶縁体において、分子内にベンゼン環を有する過酸化物は、環状オ
レフィンコポリマーと過酸化物との合計量を１００質量％としたときに、１～８質量％の
割合で含まれているのが良い。分子内にベンゼン環を有する過酸化物がこのような割合で
含まれることによって、環状オレフィンコポリマーの架橋反応が効率よく進行し、誘電正
接をより低下させることができる。さらに、分子内にベンゼン環を有する過酸化物は、環
状オレフィンコポリマーと過酸化物との合計量を１００質量％としたときに、１～３質量
％の割合で含まれていてもよい。
【００２２】
　第１実施形態の有機絶縁体には、この有機絶縁体の効果を阻害しない範囲で、必要に応
じて、難燃剤、応力緩和剤、酸化防止剤、熱安定剤、帯電防止剤、可塑剤、顔料、染料、
着色剤などの添加剤が含まれていてもよい。
【００２３】
　難燃剤は特に限定されず、例えば、リン酸メラミン、ポリリン酸メラム、ポリリン酸メ
レム、ピロリン酸メラミン、ポリリン酸アンモニウム、赤燐、芳香族リン酸エステル、ホ
スホン酸エステル、ホスフィン酸エステル、ホスフィンオキサイド、ホスファゼン、メラ
ミンシアノレート、臭素系難燃剤（例えば、エチレンビスペンタブロモベンゼン、エチレ
ンビステトラブロモフタルイミドなど）などが挙げられる。これらの難燃剤は、単独で用
いてもよく、２種以上を併用してもよい。誘電正接、耐燃性、耐熱性、密着性、耐湿性、
耐薬品性、信頼性などの観点から、臭素系難燃剤、ピロリン酸メラミン、ポリリン酸メラ
ミン、ポリリン酸メラムまたはポリリン酸アンモニウムが良い。
【００２４】
　難燃剤は、環状オレフィンコポリマーと過酸化物との合計量を１００質量部としたとき
に、１５～４５質量部の割合で含まれているのが良い。難燃剤がこのような割合で含まれ
ることによって誘電正接、密着性および耐湿性にほとんど影響を与えることなく、耐燃性
や耐熱性をより向上させることができる。
【００２５】
　応力緩和剤は特に限定されず、例えば、シリコーン樹脂粒子などが挙げられる。シリコ
ーン樹脂粒子としては、例えば、シリコンゴムパウダーとして、ＫＭＰ－５９７（信越化
学工業（株）製）、Ｘ－５２－８７５（信越化学工業（株）製）、シリコンレジンパウダ
ーとして、ＫＭＰ－５９０（信越化学工業（株）製）、Ｘ－５２－１６２１（信越化学工
業（株）製）などが挙げられる。これらの応力緩和剤は、単独で用いてもよく、２種以上
を併用してもよい。
【００２６】
　応力緩和剤としては、１０μｍ以下の平均粒径を有するものを用いてもよい。このよう
な平均粒径を有する応力緩和剤を用いることによって、樹脂組成物が、例えば金属張積層
板などに用いられる場合に、金属箔との密着性をより向上させることができる。応力緩和
剤は、環状オレフィンコポリマーと過酸化物との合計量を１００質量部としたときに、１
～１０質量部の割合で含まれているのが良い。応力緩和剤がこのような割合で含まれるこ
とによって、有機絶縁体が、例えば、配線基板などに適用される場合に、導体層となる金
属箔との密着性および耐吸湿性をより向上させることができる。また、スルーホール接続
信頼性もより向上させることができる。
【００２７】
　難燃剤および応力緩和剤以外の添加剤としては、例えば、顔料としてＲ－４２（堺化学
（株）製）、熱安定化剤としてＩＲＧＡＮＯＸ１０１０（ＢＡＳＦ社製）、光安定化剤と
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してＣＨＩＭＡＳＳＯＲＢ９４４（Ｃｉｂａ社製）などが挙げられる。
【００２８】
　第１実施形態の有機絶縁体は、上述の環状オレフィンコポリマーおよびベンゼン環を有
する過酸化物、必要に応じて他の成分を混合して得られる樹脂組成物から形成される。こ
れら成分の混合方法は特に限定されない。混合方法としては、例えば、全成分を溶媒中に
均一に溶解または分散させる溶液混合法、押出機などにより加熱して行う溶融ブレンド法
などが挙げられる。
【００２９】
　溶液混合法で用いられる好適な溶剤としては、例えばキシレンを挙げることができる。
この場合、固形分（樹脂）と溶剤との質量比は特に限定されないが、例えば６０：４０～
２０：８０であるとよい。なお、キシレンの他に、トルエン、ベンゼン、エチルベンゼン
などの芳香族系溶剤、ノルマルヘキサン、シクロヘキサン、メチルシクロヘキサンなどの
炭化水素系溶剤、アセトンなどのケトン系溶剤、テトラヒドロフラン、クロロホルムなど
の他の溶剤を用いてもよく、また、キシレンと上記の他の溶剤と併用してもよい。
【００３０】
　有機絶縁体を構成する環状オレフィンコポリマーは、耐熱性という点からは、熱硬化性
の環状オレフィンコポリマーを主成分とするのが良く、有機絶縁体の主成分として、熱硬
化性の環状オレフィンコポリマーを所定の割合以上含まれていれば熱可塑性の環状オレフ
ィンコポリマーとの複合体であっても良い。
【００３１】
　図３は、熱硬化性の環状オレフィンコポリマーと熱可塑性の環状オレフィンコポリマー
との複合体を主成分として含む有機絶縁体（第２実施形態の有機絶縁体）の動的粘弾性を
測定したデータである。図３に示した動的粘弾性の測定データは、後述する実施例４に対
応する。図３に記載の符号は、上述の図１で説明した符号と同様であり、詳細な説明は省
略する。
【００３２】
　この有機絶縁体は、環状オレフィンコポリマーが熱硬化性の環状オレフィンコポリマー
と熱可塑性の環状オレフィンコポリマーとの複合体である。このため損失正接のピークが
符号Ｄ１として示す１２０～１５０℃の温度領域と、符号Ｄ２として示している８０～１
００℃の温度領域の２箇所に存在する。
【００３３】
　有機絶縁体の主成分である環状オレフィンコポリマーが熱硬化性の環状オレフィンコポ
リマーと熱可塑性の環状オレフィンコポリマーとの複合体である場合には、環状オレフィ
ンコポリマーが熱硬化性の環状オレフィンコポリマーである場合に比較して、有機絶縁体
の比誘電率および誘電正接をさらに低下させることができる。この場合、有機絶縁体の誘
電特性は３０ＧＨｚにおける比誘電率が２．６９以下、誘電正接が０．００１９以下とな
る。
【００３４】
　環状オレフィンコポリマーが熱硬化性の環状オレフィンコポリマーと熱可塑性の環状オ
レフィンコポリマーとの複合体である場合、有機絶縁体の耐熱性を維持するという点から
、複合体中に含まれる熱硬化性の環状オレフィンコポリマーは、図３に示す方法によって
求められる割合で６０％以上、特に８０％以上９５％以下であるのが良い。複合体中に含
まれる熱硬化性の環状オレフィンコポリマーの含有量の割合Ｒｗは、図３に示す損失正接
のデータから求める。Ｒｗは、具体的には、例えば、図３に示すように、熱硬化性の環状
オレフィンコポリマーに起因する損失正接をＷ１、熱可塑性の熱可塑性の環状オレフィン
コポリマーに起因する損失正接をＷ２としたときに、下記の式（Ｉ）により求められる。
　　　Ｒｗ＝（Ｗ１／（Ｗ１＋Ｗ２））×１００　　　　　　（Ｉ）
【００３５】
　この場合、有機絶縁体は、２００℃以下の温度領域において、動的粘弾性測定によって
求められる貯蔵弾性率が８×１０7Ｐａ以上であるのが良い。これにより２００℃以下の
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温度であれば、長期間加熱されても比誘電率および誘電損失を共に低く維持できる有機絶
縁体を得ることができる。
【００３６】
　図４も、第２実施形態の有機絶縁体について動的粘弾性を測定したデータである。図４
に示した動的粘弾性の測定データは、後述する実施例７における測定データに相当する。
図４に記載の符号は、上述の図１で説明した符号と同様であり、詳細な説明は省略する。
図４についても、図３と同様の挙動を示していることがわかる。
【００３７】
　有機絶縁体を得るための樹脂組成物には、シート成形を可能にする範囲で無機フィラー
を添加するのが良い。無機フィラーとしては、例えば、シリカ、タルク、マイカ、クレー
、炭酸カルシウム、酸化チタン、チタン酸バリウム、カーボンブラック、ガラスビーズ、
ガラス中空球などが挙げられる。例えばシリカとしては、粉砕シリカ、溶融シリカなどが
挙げられる。このような無機フィラーとしては、例えば、ＳＦＰ－３０Ｍ、ＳＦＰ－１３
０ＭＣ（いずれもデンカ（株）製）、ＦＵＳＥＬＥＸ　Ｅ－２、Ａｄｍａ　ＦｉｎｅＳＯ
－Ｃ５、ＰＬＶ－３（いずれも（株）龍森製）などが市販されている。無機フィラーは、
単独で用いてもよく、２種以上を混合して用いてもよい。
【００３８】
　例えば、樹脂組成物（有機絶縁体）を金属張積層板として使用する場合、有機絶縁体と
金属箔との密着性をより向上させる点で、１０μｍ以下の平均粒径を有する無機フィラー
を用いてもよく、１０ｎｍ～１０μｍの平均粒径を有する無機フィラーを用いるのがよい
。無機フィラーの含有量としては、環状オレフィンコポリマーと過酸化物との合計量を１
００質量部としたときに、５～４０質量部の割合とするのが良い。無機フィラーがこのよ
うな割合で含まれることによって樹脂組成物の溶融流動性がより向上する。さらに、樹脂
組成物が、例えば金属張積層板などに用いられる場合に、有機絶縁体と金属箔との密着性
をより向上させることができ、スルーホール接続信頼性もより向上させることができる。
必要に応じて、導体層の表面にめっき処理等を行うのが良い。
【００３９】
　樹脂組成物をシート状に成形する際に、必要に応じて、補強材を使用してもよい。補強
材としては、例えば、ガラス、ポリイミドなど繊維の織布および不織布、紙などが挙げら
れる。ガラスの材質は、通常のＥガラスの他、Ｄガラス、Ｓガラス、クォーツガラスなど
が挙げられる。
【００４０】
　このようにして得られたシート状成形体は、１６０℃以上のガラス転移点を有していて
もよい。ガラス転移点が１６０℃以上であれば、十分な耐熱性が発揮される。
【００４１】
　シート状成形体の製造方法は特に限定されない。例えば、樹脂組成物に無機フィラーを
分散させてシート状に成形してもよく、樹脂組成物を補強材に塗布または含浸後、乾燥し
てシート状に成形してもよい。これらの場合、必要な割合だけ硬化させるとよい。補強材
に塗布または含浸させる樹脂組成物にも、無機フィラーが分散されていてもよい。シート
状成形体としては、例えば、樹脂組成物中に無機フィラーを含む複合体の他、プリプレグ
などが挙げられる。
【００４２】
　無機フィラーを含む塗布方法およびプリプレグを形成するための含浸方法は特に限定さ
れず、例えば、樹脂組成物の溶解液または分散液をスプレー、刷毛、バーコーターなどを
用いて塗布する方法、樹脂組成物の溶解液または分散液に基材を浸漬する方法（ディッピ
ング）などが挙げられる。塗布または含浸は、必要に応じて複数回繰り返すことも可能で
ある。あるいは、樹脂濃度の異なる複数の溶解液または分散液を用いて、塗布または含浸
を繰り返すことも可能である。
【００４３】
　シート状成形体において無機フィラーまたは補強材の含有割合は、シート状成形体の２
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０～８０質量％程度であればよい。無機フィラーまたは補強材がこのような割合であれば
、シート状成形体の硬化後の寸法安定性および強度がより発揮されやすい。さらに、より
優れた誘電特性も得られる。無機フィラーと補強材とを併用する場合、無機フィラーと補
強材との総量が上記の含有割合であればよい。シート状成形体には、必要に応じてシラン
系カップリング剤、チタネート系カップリング剤などのカップリング剤が添加されていて
もよい。
【００４４】
　シート状成形体の樹脂が、上記の樹脂組成物を基にしたものであるか否かは、赤外分光
法（ＩＲ）およびガスクロマトグラフィー（ＧＣ）で分析することで成分を確認できる。
さらに核磁気共鳴分光法（ＮＭＲ）および質量分析ガスクロマトグラフィー（ＧＣ－ＭＳ
）で分析することで、組成を確認できる。この場合、シート状成形体中の樹脂は半硬化状
態である。
【００４５】
　シート状成形体は、例えば加熱成形に供されて積層板に加工されてもよい。積層板は、
例えば、所望の厚さに応じてシート状成形体を複数枚重ね合わせ、加熱（硬化）加圧成形
することによって得られる。さらに、得られた積層板と別のシート状成形体（例えばプリ
プレグ）とを組み合わせて、より厚い積層板を得ることもできる。積層成形および硬化は
、通常熱プレス機を用いて同時に行われるが、両者を分けて行ってもよい。すなわち、最
初に積層成形して半硬化の積層板を得、次に熱処理機で処理して完全に硬化させてもよい
。加熱加圧成形は、例えば、８０～３００℃、０．１～５０ＭＰａの加圧下、１分～１０
時間程度行われ、１５０～２５０℃、０．５～１０ＭＰａの加圧下、１０分～５時間程度
行われてもよい。
【００４６】
　次に、上記した有機絶縁体を金属張積層板に適用した例について説明する。まず、本実
施形態の金属張積層板は、有機絶縁体と、この有機絶縁体の少なくとも一方の面に積層さ
れた金属箔とを備える。例えば、本実施形態の金属張積層板は、有機絶縁体の元となる生
の絶縁シートの両面に金属箔を重ね合わせて、加熱加圧成形（硬化）を行うことによって
得られる。加熱加圧条件は特に限定されず、例えば１８０～２２０℃、２～５ＭＰａ程度
の加熱加圧条件下で成形すればよい。
【００４７】
　金属箔としては特に限定されず、例えば、電解銅箔、圧延銅箔などの銅箔、アルミニウ
ム箔、これらの金属箔を重ね合わせた複合箔などが挙げられる。これらの金属箔の中でも
、例えば銅箔が用いられる。金属箔の厚みは特に限定されず、例えば５～１０５μｍ程度
である。金属箔の表面粗さＳａは、０．５μｍ以下であっても良く、０．３μｍ以下であ
るのが良い。本実施形態の金属張積層板は、有機絶縁体と金属箔とをそれぞれ所望の枚数
重ね合わせ、加熱加圧成形しても得られる。本実施形態の金属張積層板は、０．００１７
以下の誘電正接を有していてもよい。このように金属張積層板の誘電正接が０．００１７
以下であれば、優れた比誘電率など十分な電気特性が発揮される。本実施形態の金属張積
層板は、例えばプリント配線基板などに用いられる。
【００４８】
　金属箔側の有機絶縁体表面、すなわち、金属箔と接触している側の有機絶縁体の表面に
は、飛行時間型二次イオン質量分析（ＴＯＦ－ＳＩＭＳ）により分析した場合に、分子量
３４０～３５０の有機物のピークが存在していても良く、そのピークのカウント数が５０
０以上であっても良い。さらに、上記ピークのカウント数が１０００以上であるのが良い
。例えば、分子量３４２～３４６の有機物についてのカウント数が７００～２４００であ
るのがよい。また、別の表現では、分子量３４２～３４６の有機物のカウント数（Ｍ１）
と分子量２０７の有機物のカウント数（Ｍ２）との比（Ｍ１／Ｍ２）が１．５以上であっ
てもよく、１．５～６であるのがよい。
【００４９】
　有機絶縁体と金属箔との間に、分子量３４０～３５０の有機物が存在するか否かは、例
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えば、ペルオキソニ硫酸塩を用いて金属箔をエッチングし、露出した有機絶縁体の金属箔
側の表面について、ＴＯＦ－ＳＩＭＳを用いて確認できる。分析装置は例えば、ＴＲＩＦ
Ｔ　ＩＩＩ（ＵＬＶＡＣ－ＰＨＩ製）を使用し、条件として、１次イオンを197Ａｕ１ク
ラスターイオン、１次イオン電流量を９００ｐＡ（アパーチャ：３）、測定領域を約１０
０μｍ×１００μｍ、測定時間２ｍｉｎとし、測定には帯電補正電子銃を使用できる。Ｔ
ＯＦ－ＳＩＭＳによる分析結果の一例を、図６に示す。
【００５０】
　有機絶縁体と金属箔との間における分子量３４０～３５０の有機物については、どのよ
うな構造なのか、明確ではないが、このような分子量３４０～３５０の有機物が有機絶縁
体と金属箔との間に介在することにより、金属箔表面の表面粗さが小さい場合であっても
、有機絶縁体との接合強度を向上できる。
【００５１】
　熱硬化性の環状オレフィンコポリマーおよび熱可塑性の環状オレフィンコポリマーを含
む第２実施形態の有機絶縁体を使用することによって、熱硬化性の環状オレフィンコポリ
マーのみを含む第１実施形態の有機絶縁体の場合よりも、比誘電率および誘電正接を低く
できる。有機絶縁体の前駆体に、表面処理（例えば、アクリル系シランカップリング処理
）を施した金属箔を配置しても良い。このような金属箔を用いることによって、加熱加圧
処理して硬化させる際に、熱硬化性の環状オレフィンコポリマーだけの場合よりも前駆体
が軟化し易くなる。その結果、金属箔と有機絶縁体とがより密着し、有機絶縁体と金属箔
との接合強度が向上する。さらに、有機絶縁体と金属箔との間に、有機絶縁体とカップリ
ング剤との反応生成物が形成され、有機絶縁体と金属箔との接合強度がより向上する。
【００５２】
　図５（ａ）に銅張積層板の一実施形態を示す。図５（ａ）に示す銅張積層板は、有機絶
縁体１の厚み方向の上下両面に銅箔３が備えられている。銅箔３側の有機絶縁体１表面を
、ＴＯＦ－ＳＩＭＳにより分析した場合に、分子量３４０～３５０の有機物のピークが存
在するとともに、該ピークのカウント数が５００以上である。銅箔３は、有機絶縁体１の
少なくとも一方の面に配置されていれば良い。
【００５３】
　次に、本実施形態の配線基板について説明する。本実施形態の配線基板は、複数の絶縁
層と該絶縁層間に配置された導体層とを具備しており、絶縁層が上記の有機絶縁体により
構成されている。本実施形態の配線基板は、絶縁層および導体層が交互に多層化された多
層配線基板の他に、キャビティ構造を有する配線基板にも同様に適用することができる。
【００５４】
　本開示の配線基板は、例えば、本開示の金属張積層板に回路およびスルーホールが形成
された内層板とプリプレグとを重ね合わせ、プリプレグの表面に金属箔を積層させた後、
加熱（硬化）加圧成形して得られる。さらに、表面の金属箔に回路およびスルーホールを
形成して、多層プリント配線基板としてもよい。本実施形態の配線基板を構成する絶縁層
は、環状オレフィンポリマーを主材とし、赤外分光分析によりフェニル基が検出されるの
がよい。
【００５５】
　本実施形態の配線基板によれば、絶縁層に上記した有機絶縁体を適用したものであるこ
とから、高温放置後においても低い比誘電率および低い誘電正接を得ることができるとと
もに、優れた高周波特性が発揮される。
【００５６】
　このような配線基板は、例えば、上記した有機絶縁体となる樹脂組成物を調製する工程
、樹脂組成物からシート状に成形して、半硬化の絶縁シートを形成する工程、この絶縁シ
ートの表面に導体層となる金属箔を被着させる工程、金属箔を被着させた絶縁シートを所
定の条件（温度、圧力および雰囲気）にて加熱加圧を行う工程を経て得ることができる。
【００５７】
　次に、本開示に係る配線基板の一実施形態について、図５（ｂ）に基づいて説明する。
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一実施形態の配線基板は、複数の絶縁層７（有機絶縁体１）と絶縁層７上に配置された配
線層８（銅箔３）とを具備する。一実施形態の配線基板は、絶縁層７および配線層８が交
互に多層化された多層配線基板の他に、キャビティ構造を有する配線基板にも同様に適用
することができる。
【００５８】
　一実施形態の配線基板によれば、絶縁層７に上記した有機絶縁体１を適用したものであ
ることから、高温放置後においても低い比誘電率および低い誘電正接を得ることができ、
優れた高周波特性が発揮される。銅箔３をエッチングして露出した有機絶縁体１の銅箔３
側の表面を、ＴＯＦ－ＳＩＭＳにより分析した場合に、分子量３４０～３５０の有機物の
ピークが存在していても良く、そのピークのカウント数が５００以上であっても良い。さ
らに、上記ピークのカウント数が１０００以上であるのが良い。このようなＴＯＦ－ＳＩ
ＭＳによる分析は、例えば、配線基板の上面から銅箔３からなる配線層８が露出するまで
研磨し、露出した配線層８をエッチングして有機絶縁体１からなる絶縁層７を露出させ、
この絶縁層７の表面について分析すれば良い。
【００５９】
　このような配線基板は、例えば、上記した有機絶縁体１となる樹脂組成物を調製する工
程、この樹脂組成物をシート状に成形して、半硬化の絶縁シートを形成する工程、この絶
縁シートの表面に配線層となる銅箔３を被着させる工程、この銅箔３を所定のパターンに
エッチングして配線層８とする工程、配線層８が形成された絶縁シートを所定の条件（温
度、圧力および雰囲気）にて加熱加圧を行う工程を経て得ることができる。
【実施例】
【００６０】
　以下、実施例を挙げて本開示の実施形態を具体的に説明するが、本開示の実施形態はこ
れらの実施例に限定されるものではない。
【００７７】
　以下の実施例１４～２９および比較例２～１３で使用した成分は、下記のとおりである
。
（環状オレフィンコポリマー）
　ＬＣＯＣ－４：架橋可能な官能基を有する環状オレフィンコポリマー（三井化学（株）
製）
　ＬＣＯＣ－３：架橋可能な官能基を有さない環状オレフィンコポリマー（三井化学（株
）製）
（過酸化物）
　パーキュアーＶＳ：ｔ－ブチルペルオキシベンゾエート（日油（株）製、ベンゼン環有
り）
　パーブチルＰ：α，α’－ジ－（ｔ－ブチルパーオキシ）ジイソプロピルベンゼン（日
油（株）製、ベンゼン環有り）
　パーブチルＣ：ｔ－ブチルクミルパーオキサイド（日油（株）製、ベンゼン環有り）
　パークミルＤ：ジクミルパーオキシド（日油（株）製、ベンゼン環有り）
　パーヘキシン２５Ｂ：２，５－ジメチル－２，５－ジ（ｔ－ブチルパーオキサイド）ヘ
キシン－３（日油（株）製、ベンゼン環無し）
　パーヘキサＶ：ｎ－ブチル－４，４－ジ（ｔ－ブチルパーオキシ）バレレート（日油（
株）製、ベンゼン環無し）
　パーブチルＤ：ジ－ｔ－ブチルペルオキシド（日油（株）製、ベンゼン環無し）
【００７８】
（実施例１４～２１および比較例２～６）
　表３に示す成分を表３に示す割合で混合し、さらに難燃剤として「ＳＡＹＴＥＸ８０１
０（アルベマール社製）」を、環状オレフィンコポリマーと過酸化物との合計量１００質
量部に対して３０質量部の割合で添加し、室温（２５℃）で撹拌して樹脂組成物を得た。
次に、得られた樹脂組成物をキシレンに溶解させて樹脂ワニスを得た。樹脂組成物とキシ
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レンとの質量比は４０：６０であった。次に、得られた樹脂ワニスを、バーコーターを用
いてシート状に成形し、１５０℃にて４分間乾燥させて１５μｍの厚みを有するシート状
成形体（有機絶縁体）を得た。得られたシート状成形体のガラス転移点（Ｔｇ）を表１に
示す。Ｔｇは動的粘弾性測定（ＤＭＡ）によって求めた。
【００７９】
　次に、得られたシート状成形体を小片に切断して８枚重ね合わせて積層し、その両面に
１８μｍの厚みを有する銅箔を積層した。４ＭＰａの加圧下にて２００℃で１２０分間加
熱し、０．８ｍｍの厚みを有する銅張積層板を得た。得られた銅張積層板の銅箔を剥離し
て、１０ＧＨｚにおける比誘電率および誘電正接を空洞共振器法にて測定した。結果を表
３に示す。
【００８０】
【表３】

【００８１】
　表３に示すように、実施例１４～２１に示す樹脂組成物は誘電正接が低く、優れた電気
特性を有していることがわかる。さらに、実施例１４～２１に示す樹脂組成物は、高Ｔｇ
であり、優れた耐熱性を有していることがわかる。
【００８２】
（実施例２２～２９および比較例７～１１）
　表４に示す成分を表４に示す割合で混合し、さらに難燃剤として「ＳＡＹＴＥＸ８０１
０」を添加した。実施例２２～２９および比較例７～１１のいずれも、環状オレフィンコ
ポリマーと過酸化物との合計量１００質量部に対して、難燃剤を３０質量部の割合で添加
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した。さらに実施例２２～２９および比較例７～１１のいずれも、メタクリル処理された
球状シリカ（ＳＦＰ－３０Ｍ、平均粒径：０．５μｍ、デンカ（株）製）を、環状オレフ
ィンコポリマーと過酸化物との合計量１００質量部に対して、２１質量部の割合で添加し
た。
【００８３】
　これらの実施例２２～２９および比較例７～１１についても、上述の実施例１４～２１
および比較例２～６と同様の方法で樹脂組成物を調製した。すなわち、まず、環状オレフ
ィンコポリマー、過酸化物、難燃剤および球状シリカを、室温（２５℃）で撹拌して樹脂
組成物を得た。次に、得られた樹脂組成物をキシレンに溶解させて樹脂ワニスを得た。樹
脂組成物とキシレンとの質量比は４０：６０である。
【００８４】
　得られた樹脂ワニスに１００μｍの厚みを有するガラスクロス（旭化成イーマテリアル
ズ（株）製）を浸漬して、樹脂ワニスをガラスクロスに含浸させた。その後、ガラスクロ
スを１４５℃で７分間乾燥させ、１００μｍの厚みを有するシート状成形体（有機絶縁体
（プリプレグ））を得た。得られたプリプレグの樹脂含有量は５５質量％であった。得ら
れたシート状成形体のガラス転移点（Ｔｇ）を表４に示す。
【００８５】
　次に、得られたプリプレグを６枚重ね合わせて積層し、その両面に１８μｍの厚みを有
する銅箔を積層した。４ＭＰａの加圧下にて２００℃で１２０分間加熱し、０．６ｍｍの
厚みを有する銅張積層板を得た。得られた銅張積層板の銅箔を剥離して、１０ＧＨｚにお
ける比誘電率および誘電正接を空洞共振器法にて測定した。結果を表４に示す。
【００８６】
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【表４】

【００８７】
　表４に示すように、実施例２２～２９に示す試料は誘電正接が低く、優れた電気特性を
有していることがわかる。さらに、実施例２２～２９に示す試料は、高Ｔｇであり、優れ
た耐熱性を有していることがわかる。これらの試料を構成するプリプレグは赤外分光分析
により、環状オレフィンコポリマーを主材とし、フェニル基を有するものであることが認
められた。
【符号の説明】
【００８８】
　１　　有機絶縁体
　３　　銅箔
　７　　絶縁層
　８　　配線層
　Ａ１、Ａ１０　　損失正接
　Ｂ１、Ｂ１０　　貯蔵弾性率
　Ｃ１、Ｃ１０　　損失弾性率
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