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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
（Ａ）下記一般式（１）で示される、質量平均分子量（Ｍｗ）が１５，０００～７０，０
００の二官能性直鎖状エポキシ樹脂
【化１】

（式中、Ｘは、同一であっても、異なっていてもよく、単結合、炭素数１～７の炭化水素
基、－Ｏ－、－Ｓ－、－ＳＯ2－、－ＣＯ－又は基：
【化２】

であり（ここで、Ｒ2は、同一であっても、異なっていてもよく、炭素数１～１０の炭化
水素基又はハロゲン原子であり、Ｒ3は、水素原子、炭素数１～１０の炭化水素基又はハ
ロゲン原子であり、ｂは、同一であっても、異なっていてもよく、０～５の整数である。
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）、
Ｒ1は、同一であっても、異なっていてもよく、炭素数１～１０の炭化水素基又はハロゲ
ン原子であり、ａは、同一であっても、異なっていてもよく、０～４の整数であり、ｎは
、平均値を表し、２５～５００の整数である。）、
　（Ｂ）ビフェニルアラルキル型エポキシ樹脂またはビフェニル型エポキシ樹脂からなり
、質量平均分子量（Ｍｗ）が２００～１０００の固形エポキシ樹脂、
　（Ｃ）下記一般式（２）で示される構造のエポキシ樹脂からなる液状エポキシ樹脂、
【化３】

（式中、ｎは０または１である。）
および、
　（Ｄ）エポキシ硬化剤を含有し、
　前記(Ａ)成分１００質量部に対して、前記（Ｂ）成分および前記（Ｃ）成分を合計で１
０～３５０質量部含み、かつ、前記（Ｂ）成分および前記（Ｃ）成分の含有割合（（Ｂ）
成分／（Ｃ）成分）が９．５／０．５～０．５／９．５であり、前記成分（Ｄ）を有効量
含むことを特徴とするエポキシ樹脂組成物。
【請求項２】
　前記（Ｄ）成分のエポキシ硬化剤が、フェノール系エポキシ硬化剤、アミン系エポキシ
硬化剤、イミダゾール系エポキシ硬化剤、および、酸無水物系エポキシ硬化剤からなる群
から選択される少なくとも一つのエポキシ硬化剤である請求項１に記載のエポキシ樹脂組
成物。
【請求項３】
　前記（Ｄ）成分のエポキシ硬化剤の含有量が、前記（Ｂ）成分の固形エポキシ樹脂およ
び前記（Ｃ）成分の液状エポキシ樹脂のエポキシ基１当量に対して０．０１～５当量であ
る請求項１または２に記載のエポキシ樹脂組成物。
【請求項４】
　（Ｅ）成分として、フィラーをさらに含有する請求項１～３のいずれかに記載のエポキ
シ樹脂組成物。
【請求項５】
　請求項１～３のいずれかに記載のエポキシ樹脂組成物を用いて得られる接着フィルム。
【請求項６】
　請求項１～３のいずれかに記載のエポキシ樹脂組成物を含むワニス。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、接着フィルムに関する。より具体的には、電気・電子用途の接着フィルムに
関する。
　また、本発明は、該接着フィルムの作成に用いるエポキシ樹脂組成物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、電気・電子機器に使用されるプリント配線板は、機器の小型化、軽量化、および
、高性能化が進んでおり、特に多層プリント配線板に対し、さらなる高多層化、高密度化
、薄型化、軽量化、高信頼性、および、成形加工性等が要求されている。
　また、最近のプリント配線板における伝送信号の高速化要求に伴い、伝送信号の高周波
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化が顕著に進んでいる。これにより、プリント配線板に使用する材料に対して、高周波領
域、具体的には、周波数１～５ＧＨｚの領域での低誘電率化および低誘電損失化が強く求
められている。
　プリント配線板の層間接着剤や表面保護膜として用いる接着フィルムにもこれらを満た
すことが求められる。
　このような高周波領域で低誘電正接を有する硬化物を形成するエポキシ樹脂組成物、及
び該エポキシ樹脂組成物を用いて得られるフィルムが特許文献１に開示されており、この
フィルムは導電体（好ましくは、銅箔）及びポリイミドなどの絶縁基材に対して、十分な
接着性を有するため、プリント配線板用の接着フィルムとして好適であるとされている。
　また、特許文献２には、可撓性、耐熱性、低吸水性、電気的特性（特に、低誘電率・低
誘電損失）、成形性、耐衝撃性及び接着性に優れた電気積層板用樹脂組成物が開示されて
いる。但し、特許文献２では、電気積層板用樹脂組成物が高周波領域で低誘電率および低
誘電損失であるとは記載されていない。
　プリント配線板の層間接着剤や表面保護膜として用いる接着フィルムにもこれらを満た
すことが求められることに加えて、フィルム硬化時の揮発成分の発生による積層体（接着
フィルムとプリント配線板の他の構成要素とを含む積層体）の表面膨れがないことも求め
られるが、特許文献１に記載の樹脂組成物は、この点で不十分であった。また、常温での
タック性、フィルムの可撓性などフィルムの加工工程における作業性も良好であることが
求められるが、特許文献２に記載の樹脂組成物は、これらの点で不十分であった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００３】
【特許文献１】国際公開ＷＯ２００５－１００４３５号パンフレット
【特許文献２】特開２００３－３４２３５０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　本発明は上記した従来技術の問題点を解決するため、高周波領域、具体的には、周波数
１～５ＧＨｚの領域での低誘電率化および低誘電損失化を達成することができ、かつ、常
温でのタック性、フィルムの可撓性などフィルムの加工工程における作業性が良好な電気
・電子用途の接着フィルム、および、該接着フィルムの作成に用いるエポキシ樹脂組成物
を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　上記の目的を達成するため、本発明は、
（Ａ）下記一般式（１）で示される、質量平均分子量（Ｍｗ）が１０，０００～２０，０
００の二官能性直鎖状エポキシ樹脂
【化１】

（式中、Ｘは、同一であっても、異なっていてもよく、単結合、炭素数１～７の炭化水素
基、－Ｏ－、－Ｓ－、－ＳＯ2－、－ＣＯ－又は基：
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【化２】

であり（ここで、Ｒ2は、同一であっても、異なっていてもよく、炭素数１～１０の炭化
水素基又はハロゲン原子であり、Ｒ3は、水素原子、炭素数１～１０の炭化水素基又はハ
ロゲン原子であり、ｂは、同一であっても、異なっていてもよく、０～５の整数である。
）、
Ｒ1は、同一であっても、異なっていてもよく、炭素数１～１０の炭化水素基又はハロゲ
ン原子であり、ａは、同一であっても、異なっていてもよく、０～４の整数であり、ｎは
、平均値を表し、２５～５００の整数である。）、
　（Ｂ）固形エポキシ樹脂、
　（Ｃ）液状エポキシ樹脂、および、
　（Ｄ）エポキシ硬化剤を含有し、
　前記(Ａ)成分１００質量部に対して、前記（Ｂ）成分および前記（Ｃ）成分を合計で１
０～３５０質量部含み、かつ、前記（Ｂ）成分および前記（Ｃ）成分の含有割合（（Ｂ）
成分／（Ｃ）成分）が９．５／０．５～０．５／９．５であり、前記成分（Ｄ）を有効量
含むことを特徴とするエポキシ樹脂組成物を提供する。
【０００６】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、前記（Ｃ）成分の液状エポキシ樹脂が、下記一
般式（２）で示される構造のエポキシ樹脂であることが好ましい。

【化３】

（式中、ｎは０または１である。）
【０００７】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、前記（Ｂ）成分の固形エポキシ樹脂が、ビフェ
ニルアラルキル型エポキシ樹脂、ビフェニル型エポキシ樹脂、および、ノボラック型エポ
キシ樹脂からなる群から選択される少なくとも１つであることが好ましい。
【０００８】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、前記（Ｄ）成分のエポキシ硬化剤が、フェノー
ル系エポキシ硬化剤、アミン系エポキシ硬化剤、イミダゾール系エポキシ硬化剤、および
、酸無水物系エポキシ硬化剤からなる群から選択される少なくとも一つのエポキシ硬化剤
であることが好ましい。
【０００９】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、前記（Ｄ）成分のエポキシ硬化剤の含有量が、
前記（Ａ）成分の二官能性直鎖状エポキシ樹脂、（Ｂ）成分の固形エポキシ樹脂および前
記（Ｃ）成分の液状エポキシ樹脂のエポキシ基１当量に対して０．０１～５当量であるこ
とが好ましい。
【００１０】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、（Ｅ）成分として、フィラーをさらに含有してもよい
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。
【００１１】
　また、本発明は、本発明のエポキシ樹脂組成物を用いて得られる接着フィルムは、難燃
剤を提供する。
【００１２】
　また、本発明は、本発明のエポキシ樹脂組成物を含むワニスを提供する。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明の接着フィルムは、高周波領域、具体的には、周波数１～５ＧＨｚの領域での低
誘電率化および低誘電損失化を達成することができ、かつ、フィルム硬化時の揮発成分の
発生がなく、常温でのタック性、フィルムの可撓性などフィルムの加工工程における作業
性が良好であることから、多層基板の保護膜や層間絶縁膜、あるいはフレキシブルプリン
ト配線板のカバーレイフィルムのような、電気・電子用途の接着フィルムとして好適であ
る。
　本発明の接着フィルムは、本発明のエポキシ樹脂組成物を用いて作成することができる
。
　本発明では、予めフィルムの形態にしたものを用いる代わりに、本発明のエポキシ樹脂
組成物を含むワニスをフィルム形成面に塗布した後、乾燥させてフィルム化させてもよい
。
　本発明の接着フィルムは、フィルム硬化時の揮発成分の発生がないため、硬化後のフィ
ルムに気泡が残留する等の問題が生じることがない。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　以下、本発明のエポキシ樹脂組成物、および、該エポキシ樹脂組成物を用いて作成され
る接着フィルムについて詳細に説明する。
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、以下に示す（Ａ）～（Ｄ）成分を必須成分として含有
する。
【００１５】
（Ａ）成分：下記一般式（１）で示される、質量平均分子量（Ｍｗ）が１０，０００～２
００，０００の二官能性直鎖状エポキシ樹脂。
【化４】

　一般式（１）中、Ｘは、同一であっても、異なっていてもよく、単結合、炭素数１～７
の炭化水素基、－Ｏ－、－Ｓ－、－ＳＯ2－、－ＣＯ－又は基：

【化５】

である。ここで、Ｒ2は、同一であっても、異なっていてもよく、炭素数１～１０の炭化
水素基又はハロゲン原子であり、Ｒ3は、水素原子、炭素数１～１０の炭化水素基又はハ
ロゲン原子であり、ｂは、同一であっても、異なっていてもよく、０～５の整数である。
　また、一般式（１）中、Ｒ1は、同一であっても、異なっていてもよく、炭素数１～１
０の炭化水素基又はハロゲン原子であり、ａは、同一であっても、異なっていてもよく、
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０～４の整数であり、ｎは、平均値を表し、２５～５００の整数である。
【００１６】
　上記一般式（１）で示される二官能性直鎖状エポキシ樹脂は、ａが０であることが特に
好ましい。すなわち、下記一般式（１）´で示される二官能性直鎖状エポキシ樹脂である
ことが特に好ましい。
【化６】

　ここで、式（１）´中のＸおよびｎは上記で定義した通りである。
【００１７】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、（Ａ）成分は該エポキシ樹脂組成物を用いて作
成される接着フィルムの加熱硬化後における、高周波領域、具体的には、周波数１～５Ｇ
Ｈｚの領域での低誘電率化および低誘電損失化に寄与する。すなわち、本発明のエポキシ
樹脂組成物は、（Ａ）成分を後述する特定量含有することにより、加熱硬化後において、
周波数１～５ＧＨｚの領域での誘電率（ε）、および、誘電正接（ｔａｎδ）が低い接着
フィルムを与えることができ、周波数１～５ＧＨｚの領域での低誘電率化および低誘電損
失化を達成することができる。なお、本発明のエポキシ樹脂組成物を用いて作成される接
着フィルムは、加熱硬化後における周波数１～５ＧＨｚの領域での誘電率（ε）が３．２
未満であることが好ましい。また、加熱硬化後における周波数１～５ＧＨｚの領域での誘
電正接（ｔａｎδ）が０．０２未満であることが好ましい。
【００１８】
　上記一般式（１）で示される二官能性直鎖状エポキシ樹脂は、質量平均分子量（Ｍｗ）
が１５，０００～７０，０００であることが好ましい。また、数平均分子量（Ｍｎ）が３
，７００～７４，０００であることが好ましく、５，５００～２６，０００であることが
より好ましい。ここで、質量平均分子量および数平均分子量は、ゲルパーミエーションク
ロマトグラフィ（ＧＰＣ）法により、標準ポリスチレンによる検量線を用いた値とする。
また、質量平均分子量／数平均分子量が２～３の範囲のものが特に好ましい。
【００１９】
（Ｂ）成分：固形エポキシ樹脂
（Ｃ）成分：液状エポキシ樹脂
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、（Ｂ）成分および（Ｃ）成分は、該エポキシ樹
脂組成物を用いて作成される接着フィルムの接着性に主として寄与する。（Ｂ）成分の固
形エポキシ樹脂は、さらに、該エポキシ樹脂組成物を用いて作成される接着フィルムの常
温でのタック低減に寄与する。一方、（Ｃ）成分の液状エポキシ樹脂は、さらに、該エポ
キシ樹脂組成物を用いて作成される接着フィルムの柔軟性および常温でのタック性に寄与
する。本発明のエポキシ樹脂組成物は、（Ｂ）成分および（Ｃ）成分を後述する特定の割
合で含有することにより、該エポキシ樹脂組成物を用いて作成される接着フィルムが柔軟
性に優れ、かつ、常温でのタックが適度であることから、フィルムの加工工程における作
業性が良好である。
　本発明のエポキシ樹脂組成物を用いて作成される接着フィルムは、後述する実施例に記
載の方法で測定される常温（２５℃）でのタック強度が０．０１～１０であることが好ま
しく、０．０５～９であることがより好ましく、０．１～８であることがさらに好ましい
。
【００２０】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、上記（Ａ）成分を１００質量部とする時、上記（Ｂ）
成分および（Ｃ）成分を合計で１０～３５０質量部含有することにより、該エポキシ樹脂
組成物を用いて作成される接着フィルムが接着性に優れ、かつ、加熱硬化後における周波
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数１～５ＧＨｚの領域での誘電率（ε）、および、誘電正接（ｔａｎδ）を低くなり、周
波数１～５ＧＨｚの領域での低誘電率化および低誘電損失化を達成することができる。
　上記（Ｂ）成分および（Ｃ）成分の合計含有量が１０質量部未満の場合、該エポキシ樹
脂組成物を用いて作成される接着フィルムの接着性が不十分となる等の問題がある。
　上記（Ｂ）成分および（Ｃ）成分の合計含有量が３５０質量部超だと、エポキシ樹脂組
成物における（Ａ）成分の含有量が少なくなることから、該エポキシ樹脂組成物を用いて
作成される接着フィルムの加熱硬化後における周波数１～５ＧＨｚの領域での誘電率（ε
）、および、誘電正接（ｔａｎδ）を低くすることができず、周波数１～５ＧＨｚの領域
での低誘電率化および低誘電損失化を達成することができない。また、硬化させたフィル
ムが、柔軟性が損なわれる等の問題がある。
【００２１】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、上記（Ｂ）成分および（Ｃ）成分の含有割合（（Ｂ）
成分／（Ｃ）成分）が９．５／０．５～０．５／９．５であることにより、該エポキシ樹
脂組成物を用いて作成される接着フィルムが柔軟性に優れ、かつ、常温でのタック性が適
度であることから、フィルムの加工工程における作業性が良好である。
　上記（Ｂ）成分の含有割合が上記範囲よりも高いと、該エポキシ樹脂組成物を用いて作
成される接着フィルムが柔軟性に劣り、接着フィルムがもろくなる。また、常温でのタッ
クが少なくなりすぎることから、乾燥後の接着フィルムで割れが生じるおそれがある等の
問題がある。
　上記（Ｃ）成分の含有割合が上記範囲よりも高いと、該エポキシ樹脂組成物を用いて作
成される接着フィルムの常温でのタックが過剰となり、フィルムの加工工程における作業
性が悪化する。また、加熱時のフィルム形状安定性の低下等の問題がある。
　上記（Ｂ）成分および（Ｃ）成分の含有割合（（Ｂ）成分／（Ｃ）成分）が、９．３／
０．７～３／７であることが好ましく、８．７／１．３～４．２／５．８であることがよ
り好ましい。
【００２２】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、上記（Ｂ）成分として用いる固形エポキシ樹脂
は特に限定されず、公知の固形エポキシ樹脂から幅広く選択することができる。上記（Ｂ
）成分として使用可能な固形エポキシ樹脂の具体例としては、以下が挙げられる。
　オルソクレゾールノボラック型エポキシ樹脂、フェノールノボラック型エポキシ樹脂、
変性フェノール型エポキシ樹脂、ナフタレン型エポキシ樹脂、ジシクロペンタジエン型エ
ポキシ樹脂、グリシジルアミン型エポキシ樹脂、ビフェニル型エポキシ樹脂、ビスフェノ
ールＡ型エポキシ樹脂、ビフェニルアラルキル型エポキシ樹脂、ビスフェノールＦ型エポ
キシ樹脂、水添ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、脂肪族型エポキシ樹脂、スチルベン型
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等が挙げられる。
　なお、上記の固形エポキシ樹脂のうち、いずれか１種を（Ｂ）成分として使用してもよ
く、２種以上を併用してもよい。
　これらの中でも、ビフェニルアラルキル型エポキシ樹脂、ビフェニル型エポキシ樹脂、
又は、ノボラック型エポキシ樹脂、が低誘電率、低誘電損失及び接着性付与の理由から好
ましく、ビフェニルアラルキル型エポキシ樹脂が特に好ましい。
【００２３】
　上記（Ｂ）成分として用いる固形エポキシ樹脂は、質量平均分子量（Ｍｗ）が２００～
１０００であることが他の成分との相溶性の理由から好ましく、４００～８００であるこ
とがより好ましい。
　上記（Ｂ）成分として用いる固形エポキシ樹脂は、エポキシ当量が０．０１～１０であ
ることが好ましく、０．０３～５であることがより好ましく、０．０３５～１であること
がさらに好ましい。
【００２４】
　本発明のエポキシ樹脂組成物において、上記（Ｃ）成分として用いる液状エポキシ樹脂
は特に限定されず、公知の液状エポキシ樹脂から幅広く選択することができる。上記（Ｃ
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）成分として使用可能な液状エポキシ樹脂の具体例としては、以下が挙げられる。
　ビフェニル型エポキシ樹脂、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、水添ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、脂肪族型エポキシ樹脂、スチルベン
型エポキシ樹脂、オルソクレゾールノボラック型エポキシ樹脂、フェノールノボラック型
エポキシ樹脂、変性フェノール型エポキシ樹脂、トリフェノールメタン型エポキシ樹脂、
アルキル変性トリフェノールメタン型エポキシ樹脂、トリアジン核含有エポキシ樹脂、ナ
フタレン型エポキシ樹脂、ジシクロペンタジエン型エポキシ樹脂、ジシクロペンタジエン
変性フェノール型エポキシ樹脂、グリシジルアミン型エポキシ樹脂等が挙げられる。
　ここで、（ｂ）成分の固形エポキシ樹脂の具体例として挙げたものと同一の種類のエポ
キシ樹脂を、その０℃におけるエポキシ樹脂の状態（すなわち、０℃において固形である
か液状であるか）によって、（ｂ）成分の固形エポキシ樹脂と、（ｃ）成分の液状エポキ
シ樹脂と、に使い分けてもよい。
　なお、上記の液状エポキシ樹脂のうち、いずれか１種を（Ｃ）成分として使用してもよ
く、２種以上を併用してもよい。
　これらの中でも、下記一般式（２）で示される構造のエポキシ樹脂が、フィルムへの接
着性及び機械的強度の付与の理由から好ましく、下記一般式（２）で示される構造のエポ
キシ樹脂が特に好ましい。
【化７】

　上記一般式（２）中、ｎは０または１である。
【００２５】
　上記（Ｃ）成分として用いる液状エポキシ樹脂は、質量平均分子量（Ｍｗ）が２００～
８００であることが相溶性及び加熱時の原材料の蒸発防止の理由から好ましく、３００～
７００であることがより好ましく、３５０～５２５であることがさらに好ましい。
　上記（Ｃ）成分として用いる液状エポキシ樹脂は、エポキシ当量が０．００１～１０で
あることが好ましく、０．０２５～５であることがより好ましく、０．０５～１であるこ
とがさらに好ましい。
【００２６】
（Ｄ）成分：エポキシ硬化剤
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、（Ｄ）成分としてエポキシ硬化剤を有効量含有する。
　（Ｄ）成分として使用するエポキシ硬化剤は特に限定されず、エポキシ硬化剤としては
、フェノール系エポキシ硬化剤、アミン系エポキシ硬化剤、イミダゾール系エポキシ硬化
剤、酸無水物系エポキシ硬化剤等の各種エポキシ硬化剤を用いることができる。
　フェノール系エポキシ硬化剤の具体例としては、フェノール性水酸基を有するモノマー
、オリゴマー、ポリマー全般を指し、例えば、フェノールノボラック樹脂、クレゾールノ
ボラック樹脂、フェノールアラルキル（フェニレン、ビフェニレン骨格を含む）樹脂、ナ
フトールアラルキル樹脂、トリフェノールメタン樹脂、ジシクロペンタジエン型フェノー
ル樹脂等が挙げられる。
　アミン系エポキシ硬化剤の具体例としては、２，４－ジアミノ－６－〔２’―メチルイ
ミダゾリル－（１’）〕エチル－ｓ－トリアジン等のトリアジン化合物、１，８－ジアザ
ビシクロ［５，４，０］ウンデセン－７（ＤＢＵ）、トリエチレンジアミン、ベンジルジ
メチルアミン、トリエタノールアミン等の第三級アミン化合物が挙げられる。
　イミダゾール系エポキシ硬化剤の具体例としては、２－メチルイミダゾール、２－ウン
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デシルイミダゾール、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、２－フェニルイミダゾール、２－フェニル－４－メチルイミダゾール等のイミダゾ
ール化合物等が挙げられる。
　酸無水物系エポキシ硬化剤の具体例としては、無水フタル酸、無水マレイン酸、ドデセ
ニル無水コハク酸、無水トリメリット酸、ベンゾフェノンテトラカルバン酸二無水物、テ
トラヒドロ無水フタル酸、ヘキサヒドロ無水フタル酸が挙げられる。
　なお、上記のエポキシ硬化剤のうち、いずれか１種を使用してもよく、２種以上を併用
してもよい。
　これらの中でも、イミダゾール系エポキシ硬化剤と、フェノール系エポキシ硬化剤、ア
ミン系エポキシ硬化剤および酸無水物系エポキシ硬化剤のうち、いずれか１種と、の併用
が好ましい。
【００２７】
　エポキシ硬化剤の有効量はエポキシ硬化剤の種類によって異なる。エポキシ硬化剤の種
類ごとに、その有効量を以下に示す。
　フェノール系エポキシ硬化剤の場合、その有効量は、エポキシ樹脂に含まれるエポキシ
樹脂（すなわち、（Ａ）成分の二官能性直鎖状エポキシ樹脂、（Ｂ）成分の固形エポキシ
樹脂、および、（Ｃ）成分の液状エポキシ樹脂）のエポキシ基１当量に対して硬化剤が０
．０１～５当量であり、０．０４～１．５当量であることが好ましく、０．０８～０．８
当量であることがより好ましい。
　アミン系エポキシ硬化剤の場合、その有効量は、エポキシ樹脂のエポキシ基１当量に対
して硬化剤が、０．００１～１当量であり、０．００５～０．０５当量であることが好ま
しく、０．００７～０．２５当量であることがより好ましい。
　イミダゾール系エポキシ硬化剤の場合、その有効量は、エポキシ樹脂のエポキシ基１当
量に対して硬化剤が０．００１～０．５当量であり、０．００５～０．１当量であること
が好ましく、０．０１～０．０５当量であることがより好ましい。
　酸無水物系エポキシ硬化剤の場合、その有効量は、エポキシ樹脂のエポキシ基１当量に
対して硬化剤が０．０５～１０当量であり、０．１～５当量であることが好ましく、０．
５～１．８当量であることがより好ましい。
　また、イミダゾール系エポキシ硬化剤と、フェノール系エポキシ硬化剤、アミン系エポ
キシ硬化剤および酸無水物系エポキシ硬化剤のうち、いずれか１種と、を併用する場合、
個々のエポキシ硬化剤が上記の有効量になるように添加する。
【００２８】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、上記（Ａ）～（Ｄ）成分に加えて、（Ｅ）成分として
フィラーを含有してもよい。
　（Ｅ）成分として、フィラーを含有されることで、本発明のエポキシ樹脂組成物に、所
望の電気的特性、または、物理的特性、あるいはその両方を付与することができる。
　（Ｅ）成分として用いるフィラーは、エポキシ樹脂組成物を用いて作成される接着フィ
ルムの用途に応じて適宜選択されるが、例えば、熱伝導性物質、不要輻射吸収性物質、セ
ラミック誘電体物質などが挙げられる。
【００２９】
　熱伝導性物質としては、例えば、酸化アルミニウム、二酸化ケイ素などの酸化物、窒化
アルミニウム、窒化ホウ素などの窒化物が挙げられる。
　不要輻射吸収物質としては、例えば、フェライトなどの酸化鉄が挙げられる。
　セラミック誘電体物質としては、例えば、チタン酸バリウム、酸化チタンなどが挙げら
れる。
【００３０】
　（Ｅ）成分としてフィラーを含有させる場合、本発明のエポキシ樹脂組成物への含有量
は、所望の特性を発揮させるのに必要な量であって、かつ、フィルム形成が可能な量であ
れば、特に制限されるものではないが、（Ａ）～（Ｄ）成分の合計１００質量部に対して
、２００～５００質量部であることが、エポキシ樹脂組成物に対する分散性やエポキシ樹
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脂組成物の加工性の点から好ましく、３５０～４７０質量であることがより好ましく、３
８０～４２０質量部であることがさらに好ましい。
【００３１】
　また、（Ｅ）成分としてフィラーを含有させる場合、その形状は特に限定されず、例え
ば、粒状、粉末状、りん片状等であってよいが、その平均粒径（粒状以外の場合、その平
均最大径）が０．５μｍ以下であることが、エポキシ樹脂組成物に対する分散性やエポキ
シ樹脂組成物の加工性の点から好ましい。
【００３２】
　また、（Ｅ）成分としてフィラーを含有させる場合、必要に応じて表面処理を施したフ
ィラーを用いてもよい。このようなフィラーの具体例としては、粒子表面に酸化皮膜を形
成させたものが挙げられる。
【００３３】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、上記（Ａ）～（Ｅ）以外の成分を必要に応じて含有し
てもよい。このような成分の具体例としては、硬化促進剤、重合開始剤、粘着性付与剤、
消泡剤、流動調整剤、成膜補助剤、分散助剤、難燃剤等が挙げられる。
　重合開始剤としては、例えば、１，１，３，３－テトラメチルブチルペルオキシ－２－
エチルヘキサノアート等の公知の重合開始剤を用いることができる。重合開始剤を含有さ
せる場合、（Ａ）成分１００質量部に対して、１～１０質量部含有させることが好ましい
。
　また、成膜補助剤としては、例えば、ジビニルベンゼンを用いることができる。成膜補
助剤を含有させる場合、（Ａ）成分１００質量部に対して、５０～１５０質量部含有させ
ることが好ましい。
　また、接着性を向上させるために、公知のシランカップリング剤を含有させてもよい。
　シランカップリング剤を含有させる場合、（Ａ）成分１００質量部に対して、０．１～
１０質量部含有させることが好ましい。
【００３４】
　本発明のエポキシ樹脂組成物は、慣用の方法により製造することができる。例えば、溶
剤の存在下または非存在下で、上記（Ａ）～（Ｄ）成分（エポキシ樹脂組成物が上記（Ｅ
）成分や他の任意成分を含有する場合はさらにこれらの任意成分）を加熱真空混合ニーダ
ーにより混合する。エポキシ樹脂組成物が上記（Ｅ）成分を含有する場合、上記（Ａ）～
（Ｄ）成分を混合した後に、上記（Ｅ）成分を添加してもよく、上記（Ａ）～（Ｅ）成分
を同時に混合してもよい。
　上記（Ａ）～（Ｄ）成分は、所定の溶剤濃度に溶解し、それらを１０～６０℃に加温さ
れた反応釜に所定量投入し、回転数５００～１０００ｒｐｍで回転させながら、常圧混合
を３０分行った後、真空下（最大１Ｔｏｒｒ）でさらに３０～６０分混合攪拌することが
できる。ただし、上記（Ｅ）成分を他の成分と同時に攪拌する場合は、真空下での混合攪
拌時間は３０～６０分延長することが好ましい。
【００３５】
　本発明の接着フィルムは、本発明のエポキシ樹脂組成物から公知の方法により得ること
ができる。例えば、本発明のエポキシ樹脂組成物を、溶剤で希釈してワニスとし、これを
支持体の少なくとも片面に塗布し、乾燥させた後、支持体付の接着フィルム、または、支
持体から剥離した接着フィルムとして提供することができる。
【００３６】
　ワニスとして使用可能な溶剤としては、メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトン
等のケトン類；トルエン、キシレン等の芳香族溶剤；ジオクチルフタレート、ジブチルフ
タレート等の高沸点溶剤等が挙げられる。溶剤の使用量は特に限定されず、従来から使用
されている量とすることができるが、好ましくは、固形分に対して２０～９０質量％であ
る。
【００３７】
　支持体は、フィルムの製造方法における所望の形態により適宜選択され、特に限定され
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ないが、例えば、銅、アルミニウム等の金属箔、ポリエステル、ポリエチレン等の樹脂の
キャリアフィルム等が挙げられる。本発明の接着フィルムを、支持体から剥離したフィル
ムの形態として提供する場合、支持体は、シリコーン化合物等で離型処理されていること
が好ましい。
【００３８】
　ワニスを塗布する方法は、特に限定されないが、例えば、スロットダイ方式、マイクロ
グラビア方式、ドクターコーター方式等が挙げられ、所望のフィルムの厚みなどに応じて
適宜選択されるが、特に、マイクログラビア方式がフィルムの厚みを薄く設計しうること
から好ましい。塗布は、乾燥後に形成されるフィルムの厚みが、所望の厚みになるように
行われる。このような厚みは、当業者であれば、溶剤含有量から導くことができる。
【００３９】
　本発明の接着フィルムの厚みは、用途に応じて要求される機械的強度などの特性に基づ
いて適宜設計されるが、接着フィルムの作成に用いるエポキシ樹脂組成物が（Ｅ）成分、
すなわち、フィラーを含有しない場合、一般に１～１００μｍであり、薄膜化が要求され
る場合、１～３０μｍであることが好ましい。
　一方、接着フィルムの作成に用いるエポキシ樹脂組成物が（Ｅ）成分、すなわち、フィ
ラーを含有する場合、接着フィルムの厚みは、（Ｅ）成分の含有量等を勘案し、用途に応
じて要求される機械的強度などの特性に基づいて適宜設計されるが、一般に２０～２００
μｍであり、好ましくは２０～９０μｍである。
【００４０】
　乾燥の条件は、ワニスに使用される溶剤の種類や量、ワニスの使用量や塗布の厚みなど
に応じて適宜設計され、特に限定されるものではないが、例えば、６０～１２０℃であり
、大気圧下で行うことができる。
【００４１】
　本発明の接着フィルムの使用手順は以下の通り。
　本発明の接着フィルムを用いて接着する対象物のうち、一方の対象物の被接着面に本発
明の接着フィルムを載置した後、もう一方の対象物をその被接着面が接着フィルムの露出
面と接するように載置する。ここで、支持体付の接着フィルムを用いる場合、接着フィル
ムの露出面が一方の対象物の被接着面に接するように接着フィルムを載置して、被着面上
に該接着フィルムを転写する。ここで、転写時の温度は例えば８０℃とすることができる
。
　次に、転写時に支持体を剥離することによって露出した接着フィルムの面上にもう一方
の対象物をその被接着面が接着フィルムの露出面と接するように載置する。これらの手順
を実施した後、所定温度及び所定時間、具体的には１８０℃で６０～９０分間、プレスに
よる熱圧着を行えばよい。なお、プレスにより熱圧着した際に本発明の接着フィルムは加
熱硬化する。以下、本明細書において、接着後の本発明の接着フィルムの特性のことを、
加熱硬化後の接着フィルムの特性として記載する。
　また、予めフィルム化したものを使用する代わりに、本発明のエポキシ樹脂組成物を溶
剤で希釈したワニスを、一方の接着対象物の被接着面に塗布し、乾燥させた後に、上記し
た一方の対象物を載置する手順を実施してもよい。
【００４２】
　以下、本発明の接着フィルムの特性について述べる。但し、常温（２５℃）でのタック
強度、ならびに、加熱硬化後における周波数１～５ＧＨｚの領域での誘電率（ε）および
誘電正接（ｔａｎδ）については、上述したので省略する。
　加熱硬化後の本発明の接着フィルムは、十分な接着強度を有している。具体的には、後
述する実施例に記載の方法で測定されるピール強度が１５Ｎ／ｃｍ以上あることが好まし
く、より好ましくは２０Ｎ／ｃｍ以上あり、さらに好ましくは５０Ｎ／ｃｍ以上である。
　加熱硬化後の本発明の接着フィルムは、十分な機械的強度を有している。具体的には、
後述する実施例に記載の方法で測定される引張破断強度が６０ＭＰａ以上あることが好ま
しく、より好ましくは８０ＭＰａ以上あり、さらに好ましくは１００ＭＰａ以上である。
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　また、後述する実施例に記載の方法で測定される引張破断伸びが１０５％以上あること
が好ましく、より好ましくは１１０％以上あり、さらに好ましくは１２０％以上である。
　また、後述する実施例に記載の方法で測定される引張弾性率が１８００ＭＰａ以上ある
ことが好ましく、より好ましくは２０００ＭＰａ以上あり、さらに好ましくは２５００Ｍ
Ｐａ以上である。
　また、本発明の接着フィルムは、後述する実施例に記載の方法で測定される８０℃での
タック強度が１～６Ｎであることが好ましく、１～１０Ｎであることがより好ましく、１
～２０Ｎであることがさらに好ましい。ここで、８０℃でのタック強度を示す理由は、本
発明の接着フィルムを被着体に転写する際の一般的な温度だからである。
【実施例】
【００４３】
　以下、実施例により、本発明を詳細に説明するが、本発明はこれらに限定されるもので
はない。
【００４４】
　各成分を所定の溶剤濃度となるように溶剤（メチルエチルケトン）溶解した後、それら
を２５℃に加温された反応釜に表１～５に示す配合割合（質量部）になるように投入し、
回転数３００ｒｐｍで回転させながら、常圧混合を１時間行った。
　このようにして得られたエポキシ樹脂組成物を含むワニスを支持体（離型処理をほどこ
したＰＥＴフィルム）の片面に塗布し、８０℃で乾燥させることにより、支持体付の接着
フィルムを得た。
なお、表中の略号はそれぞれ以下を表わす。
（Ａ）成分
ＹＸ６９５４ＢＨ３０：変性ビスフェノール型エポキシ樹脂（上記一般式（１）´で示さ
れる二官能性直鎖状エポキシ樹脂（ジャパンエポキシレジン株式会社（ｊＥＲ）製）
（Ｂ）成分
ＮＣ３０００ＦＨ－７５Ｍ：ビフェニルアラルキル型エポキシ樹脂（日本化薬株式会社製
）
（Ｃ）成分
ｊＥＲ１５２：フェノールノボラック型エポキシ樹脂ジャパンエポキシレジン株式会社（
ｊＥＲ）製
（Ｄ）成分
ＤＤＳＡ（リカシッドＤＤＳＡ）：酸無水物系硬化剤（無水ドデシニルコハク酸）、新日
本理化株式会社製
Ｃ１１Ｚ－ＣＮ（キュアゾールＣ１１Ｚ－ＣＮ）：イミダゾール系硬化剤（１－（２－シ
アノエチル）－２－ウンデシルイミダゾール）、四国化成工業株式会社製
ＢＡＰＳ：アミン系硬化剤和歌山精化工業株式会社製
ＨＥ６１０Ｃ－０７：フェノール系硬化剤、エア・ウォーター株式会社製
シランカップリング剤
ＫＢＭ４０３、信越化学工業株式会社製
【００４５】
　作成した接着フィルムについて以下の評価を実施した。
誘電率（ε）、誘電正接（ｔａｎδ）：接着フィルムを１８０℃で加熱硬化させ、支持体
から剥離した後、該接着フィルムから試験片（４０±０．５ｍｍ×１００±２ｍｍ）を切
り出し、厚みを測定した。試験片を長さ１００ｍｍ、直径２ｍｍ以下の筒状に丸めて、空
洞共振器摂動法（２ＧＨｚ）にて、誘電率（ε）および誘電正接（ｔａｎδ）を測定した
。
ガラス転移点Ｔｇ：動的粘弾性測定（ＤＭＡ）にて測定した。接着フィルムを１８０℃で
加熱硬化させ、支持体から剥離した後、該接着フィルムから試験片（１０±０．５ｍｍ×
４０±１ｍｍ）を切り出し、試験片の幅、厚みを測定した。その後、ＤＭＳ６１００にて
測定を行った（３℃／ｍｉｎ　２５－２２０℃）。ｔａｎＤのピーク温度を読み取り、Ｔ
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ｇとした。
引張破断強度、引張破断伸び：接着フィルムを１８０℃で加熱硬化させ、支持体から剥離
した後、該接着フィルムから試験片（１５×１５０ｍｍ）をＭＤ方向に５枚切り出し厚み
を測定した。オートグラフにて引張破断強度を測定する。また、破断までのストロークを
読取り、引張破断伸び（％）とする。これらの結果についてＮ＝５の平均値を計算する。
引張弾性率：接着フィルムを１８０℃で加熱硬化させ、支持体から剥離した後、該接着フ
ィルムから試験片（２５±０．５ｍｍ×２５０ｍｍ）をＭＤ方向に５枚切り出し厚みを測
定する。オートグラフで引張弾性率を下記条件で測定する。
　つかみ間隔１７０ｍｍ。引張速度１ｍｍ／ｍｉｎ。
測定結果についてＮ＝５の平均値を計算する。
ピール強度：ラミネーターを用いて、銅箔の粗化面に支持体上の接着フィルムを８０℃で
転写した。接着フィルムの露出面をＦＲ４基板の面と接触させた状態でプレス機で熱圧着
させた（１８０℃６０ｍｉｎ、１０ｋｇｆ）。銅箔面から、１０ｍｍ幅にカットし、オー
トグラフで引きはがし、ピール強度を測定した。測定結果について、各Ｎ＝５の平均値を
計算した。
タック強度：タック試験機にて、未硬化の接着フィルムのタックを常温（２０℃）または
８０℃で測定した。測定結果について各Ｎ＝５の平均値を計算し、タック強度（Ｎ）に換
算した。
【００４６】
【表１】

【表２】

【００４７】
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【表３】

【表４】

【産業上の利用可能性】
【００４８】
　本発明の接着フィルムは、多層基板の保護膜や層間絶縁膜、あるいはフレキシブルプリ
ント配線板のカバーレイフィルムのような、電気・電子用途の接着フィルムとして好適で
ある。
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