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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と、
　下記式で表される３核体ビスフェノールと
【化１】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
を反応させることにより得られる、エポキシプレポリマー。
【請求項２】
　前記３核体ビスフェノールが、下記式で表されるアルキル１置換の３核体ビスフェノー
ルから選択される少なくとも１種である、



(2) JP 5019272 B2 2012.9.5

10

20

30

40

50

【化２】

（式中、Ｒ２,Ｒ４,Ｒ６は、アルキル基である。）
請求項１に記載のエポキシプレポリマー。
【請求項３】
　前記メソゲン骨格が、下記式で表される、
【化３】

（式中、Ｒ２１,Ｒ２２,Ｒ２３,Ｒ２４は、それぞれ水素原子又は炭素数１～４のアルキ
ル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよく、ｋは２以上の数である。）
請求項１又は２に記載のエポキシプレポリマー。
【請求項４】
　前記エポキシ化合物が、ビフェニル骨格と２個以上のエポキシ基とを有するグリシジル
エーテル類である、
請求項１～３のいずれか一項に記載のエポキシプレポリマー。
【請求項５】
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールとを反
応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、

【化４】
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（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物。
【請求項６】
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールとを反
応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
【化５】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を、硬化させて得られる、
硬化物。
【請求項７】
　スメクチック液晶を呈する、
請求項６に記載の硬化物。
【請求項８】
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールとを反
応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
【化６】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を、半硬化させて得られる、
半硬化物。
【請求項９】
　芯材と、
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールとを反
応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
【化７】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
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なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を半硬化させて得られる半硬化物と
を少なくとも有する、プリプレグ。
【請求項１０】
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールとを反
応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
【化８】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を硬化させて得られる硬化物と、
　硬化物の一面または両面に積層された金属層と、
を有する複合基板。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、熱伝導性に優れるエポキシプレポリマー、並びに、これを用いたエポキシ樹
脂組成物、硬化物、半硬化物、プリプレグ及び複合基板に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来、高熱伝導率を有する樹脂組成物として、メソゲン骨格を有するエポキシ樹脂と硬
化剤を含むものが知られている。例えば、特許文献１には、ビフェニル骨格を有する特定
構造のエポキシ化合物と４，４’－ジヒドロキシビフェニル等のフェノール化合物とを反
応させたエポキシ樹脂（エポキシプレポリマー）に、１，５－ジアミノナフタレン等のア
ミン系硬化剤を配合したものが開示されている。
【０００３】
【特許文献１】特許第３８８５６６４号
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　特許文献１に記載のエポキシ樹脂組成物は、熱伝導性が不十分で未だ改善の余地があっ
た。
【０００５】
　本発明は、上記課題を鑑みてなされたものであり、熱伝導性に優れるエポキシプレポリ
マー、並びに、これを用いたエポキシ樹脂組成物、硬化物、半硬化物、プリプレグ及び複
合基板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】
【０００６】
　上記課題を解決するために、本発明者らは、鋭意研究を重ねた結果、メソゲン骨格を有
するエポキシ化合物と３核体ビスフェノールとを反応させることにより得られるエポキシ
プレポリマーを用いることにより、上記課題が解決されることを見出し、本発明を完成す
るに至った。
【０００７】
　すなわち、本発明は、以下（１）～（１０）を提供する。
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（１）メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と、下記式で表される３核体ビスフェノール
と
【化１】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
を反応させることにより得られる、エポキシプレポリマー。
（２）前記３核体ビスフェノールが、下記式で表されるアルキル１置換の３核体ビスフェ
ノールから選択される少なくとも１種である、

【化２】

（式中、Ｒ２,Ｒ４,Ｒ６は、アルキル基である。）
上記（１）に記載のエポキシプレポリマー。
（３）前記メソゲン骨格が、下記式で表される、
【化３】

（式中、Ｒ２１,Ｒ２２,Ｒ２３,Ｒ２４は、それぞれ水素原子又は炭素数１～４のアルキ
ル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよく、ｋは２以上の数である。）
上記（１）又は（２）に記載のエポキシプレポリマー。
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ジルエーテル類である、
上記（１）～（３）のいずれか一項に記載のエポキシプレポリマー。
（５）メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールと
を反応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
【化４】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物。
（６）メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールと
を反応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、

【化５】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を、硬化させて得られる、
硬化物。
（７）スメクチック液晶を呈する、
上記（６）に記載の硬化物。
（８）メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールと
を反応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
【化６】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を、半硬化させて得られる、
半硬化物。
（９）芯材と、
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノールとを反
応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
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（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を半硬化させて得られる半硬化物と
を少なくとも有する、プリプレグ。
（１０）メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と下記式で表される３核体ビスフェノール
とを反応させることにより得られるエポキシプレポリマー、及び、硬化剤を含有する、
【化８】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
エポキシ樹脂組成物を硬化させて得られる硬化物と、
　硬化物の一面または両面に積層された金属層と、
を有する複合基板。
【０００８】
　また、本発明は、以下（１１）～（１２）を提供するものとも言える。
（１１）メソゲン骨格と、下記式で表される３核体骨格と、２個以上のエポキシ基とを有
する、
【化９】

（式中、Ｒは、それぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なって
いてもよいが、少なくとも１つはアルキル基であり、Ｘは、酸素原子である。）
エポキシプレポリマー。
（１２）前記３核体骨格が、下記式で表される３核体骨格から選択される少なくとも１種
である、
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【化１０】

（式中、Ｒは、アルキル基であり、Ｘは、酸素原子である。）
上記（１１）に記載のエポキシプレポリマー。
【０００９】
　本発明者らが、上記のエポキシプレポリマーを含むエポキシ樹脂組成物及びその硬化物
の特性を測定したところ、従来に比して、熱伝導性が格別に高められることが判明した。
かかる効果が奏される作用機構の詳細は、未だ明らかではないものの、例えば、以下のと
おり推定される。
【００１０】
　すなわち、上記のエポキシプレポリマーには、分子内に３核体（トリスフェニル骨格）
が導入されているので、従来に比して、組成物中の芳香族環の密度が高められる。また、
組成物中において、トリスフェニル骨格とメソゲン骨格とのスタッキングによる高次構造
が形成され、比較的に秩序度の高い液晶相が形成され易い傾向にあるとも考えられる。そ
のため、上記のエポキシプレポリマーを用いた硬化物は、熱伝導性が飛躍的に向上された
ものとなる。但し、作用は、これらに限定されない。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明によれば、熱伝導性に優れるエポキシプレポリマーが実現され、これにより、熱
伝導性に優れるエポキシ樹脂組成物、硬化物、半硬化物、プリプレグ及び複合基板を簡易
且つ低コストで提供することができ、よって、生産性及び経済性が向上する。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１２】
　以下、本発明の実施の形態について説明する。なお、以下の実施の形態は、本発明を説
明するための例示であり、本発明は、この実施の形態のみに限定されるものではなく、そ
の要旨を逸脱しない限り、種々の形態で実施することができる。
【００１３】
　本実施形態のエポキシプレポリマーは、メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と特定の
３核体ビスフェノールとを反応させることにより得られる。
【００１４】
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物としては、例えば、グリシジルエーテル類やグリ
シジルエステル類、グリシジルアミン類等にメソゲン骨格が導入されたものが挙げられる
が、これらに特に限定されない。
【００１５】
　ここでメソゲン骨格とは、液晶性の発現に寄与する部分構造を意味する。その具体例と
しては、例えば、下記式で示されるものが挙げられる。
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【化１１】

（式中、Ｒ２１,Ｒ２２,Ｒ２３,Ｒ２４は、それぞれ水素原子又は炭素数１～４のアルキ
ル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよく、ｋは２以上の数である。）
【００１６】
　これらの中でも、メソゲン骨格は、下記式で表されるものが好ましい。
【化１２】

（式中、Ｒ２１,Ｒ２２,Ｒ２３,Ｒ２４は、それぞれ水素原子又は炭素数１～４のアルキ
ル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよく、ｋは２以上の数である。）
【００１７】
　とりわけ、メソゲン骨格を有するエポキシ化合物は、熱伝導性をより一層高める観点か
ら、分子中にビフェニル骨格を有するものであることがより好ましく、より具体的には、
分子中にビフェニル骨格と２個以上のエポキシ基とを有するグリシジルエーテル類（例え
ば、ビフェニルグリシジルエーテルやテトラメチルビフェニルグリシジルエーテル等）で
あることが特に好ましい。
【００１８】
　３核体ビスフェノールは、下記式で表される、アルキル置換されたトリスフェニル骨格
を有するフェノール性化合物、すなわち、アルキル置換された４，４’’－ジヒドロキシ
－ｐ－トリフェニルである。
【化１３】

（式中、Ｒ１,Ｒ２,Ｒ３,Ｒ４,Ｒ５,Ｒ６,Ｒ７,Ｒ８,Ｒ９,Ｒ１０,Ｒ１１,Ｒ１２は、そ
れぞれ水素原子又はアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよいが、少
なくとも１つはアルキル基である。）
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【００１９】
　とりわけ、上記の３核体ビスフェノールは、合成が容易であり、低コストで量産可能で
あるとの観点から、下記式で表されるアルキル１置換の３核体ビスフェノールから選択さ
れる少なくとも１種であることが好ましい。
【化１４】

（式中、Ｒ２,Ｒ４,Ｒ６は、アルキル基である。）
【００２０】
　上記の３核体ビスフェノールは、少なくとも１以上のアルキル基を有する。このような
アルキル置換体は、無置換体に比して、合成が極めて容易であるばかりか、溶剤への溶解
性にも優れているので、これを用いることにより、生産性及び経済性がより一層高められ
るとともに、取り扱い性の向上が図られる。
【００２１】
　ここで、アルキル基とは、直鎖、分岐、環状のいずれであっても構わず、特に限定され
ないが、直鎖であることが好ましい。また、アルキル基の炭素数は、特に限定されないが
、１～８であることが好ましく、１～６であることがより好ましく、１～４であることが
さらに好ましい。また、アルキル置換数は、特に限定されないが、好ましくは１～６であ
る。
【００２２】
　上記のメソゲン骨格を有するエポキシ化合物と３核体ビスフェノールとの反応は、通常
、溶媒中で、必要によっては触媒を加え、熱を印加することにより行われる。これにより
、エポキシ基とフェノール性水酸基とが反応して、メソゲン骨格と３核体骨格と２個以上
のエポキシ基とを有するエポキシプレポリマーが生成される。かかるエポキシプレポリマ
ーは、メソゲン骨格と３核体骨格とが配列した高次構造を有するものであり、その高次構
造によって高熱伝導性が発現されるものと考えられる。
【００２３】
　ここで用いる溶媒は、上記のメソゲン骨格を有するエポキシ化合物と３核体ビスフェノ
ールとを溶解又は分散可能なものであれば特に限定されるものではなく、例えば、メチル
エチルケトン、メチルイソブチルケトン、ジメチルホルムアミド、プロピレングリコール
モノメチルエーテル等及びこれらの混合溶媒が挙げられる。
【００２４】
　メソゲン骨格を有するエポキシ化合物と３核体ビスフェノールとの配合量は、特に限定
されず、エポキシ化合物に含まれるエポキシ基の数と３核体ビスフェノールに含まれるフ
ェノール性水酸基の数に応じた当量比になるように、適宜、設定すればよい。典型的には
、２官能のエポキシ化合物及び３核体ビスフェノールを用いる場合には、当量比を０．５
程度に設定するのが一般的である。なお、上述したメソゲン骨格を有するエポキシ化合物
及び３核体ビスフェノールは、各々１種を単独で用いても、２種以上を併用してもよい。
また、温度条件は、特に限定されるものではないが、通常、１２０～２００度の範囲で適
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宜設定すればよい。
【００２５】
　エポキシ樹脂組成物は、上述したエポキシプレポリマーと硬化剤とを少なくとも含有す
る。ここで用いられる硬化剤としては、アミン系化合物やイミダゾール系化合物、及びこ
れらの誘導体等、当業界において公知のものを適宜使用することができる。
【００２６】
　より一層の高熱伝導性を実現する観点から、硬化剤として、ビフェニルアラルキル骨格
を有する硬化剤を用いることが好ましい。このような硬化剤としては、例えば、多官能フ
ェノール類や芳香族アミン類にビフェニルアラルキル骨格が導入されたものが挙げられる
が、これらに特に限定されない。
【００２７】
　ビフェニルアラルキル骨格の具体例としては、例えば、下記式で示されるものが挙げら
れる。
【化１５】

（式中、Ｒ１３，Ｒ１４，Ｒ１５，Ｒ１６，Ｒ１７，Ｒ１８，Ｒ１９，Ｒ２０は、それぞ
れ水素原子又は１価のアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよく、Ｘ
は、水素原子又は水酸基であり、各々が同一であっても異なっていてもよく、Ａは、水酸
基または１価のアルキル基であり、ｌは、平均値で、１より大きな数であり、ｎ、ｍは、
それぞれ１以上の整数である。但し、Ｚは、少なくとも１個以上の水酸基を有する基であ
る。）
【００２８】
　とりわけ、工業的な合成の容易さの観点から、ビフェニルアラルキル骨格を有する硬化
剤は、下記式で表されるものが好ましい。
【化１６】

（式中、Ｒ１３，Ｒ１４，Ｒ１５，Ｒ１６，Ｒ１７，Ｒ１８，Ｒ１９，Ｒ２０は、それぞ
れ水素原子又は１価のアルキル基であり、各々が同一であっても異なっていてもよく、ｌ
は、平均値で、１より大きな数である。）
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【００２９】
　ビフェニルアラルキル骨格を有する硬化剤は、取り扱い性の観点から、アモルファス性
の硬化剤であることが好ましく、他の観点から表現すると、融点を持たないものであるこ
とが好ましい。
【００３０】
　また、ビフェニルアラルキル骨格を有する硬化剤は、比較的に低温から易成形性を発現
させて取り扱い性を高める観点から、軟化点が１１０度以下であることが好ましく、より
好ましくは１００度度以下、さらに好ましくは９０度以下、特に好ましくは、８０度以下
である。
【００３１】
　上述したメソゲン骨格を有するエポキシ化合物とビフェニルアラルキル骨格を有する硬
化剤との配合割合は、特に限定されないが、各々の固形分換算で、メソゲン骨格を有する
エポキシ化合物１００質量部に対し、５～４０質量部であることが好ましく、より好まし
くは１０～３０質量部である。メソゲン骨格を有するエポキシ化合物、またはビフェニル
アラルキル骨格を有する硬化剤が過度に多いと、樹脂硬化物の耐熱性が低下する傾向にあ
る。
【００３２】
　なお、エポキシ樹脂組成物は、上記のエポキシプレポリマーを２種以上含んでいても、
上記のエポキシプレポリマー以外のエポキシ化合物或いはエポキシプレポリマー、例えば
、メソゲン骨格を有さないエポキシ化合物等を含んでいてもよい。また、２種以上の硬化
剤を併用しても構わない。
【００３３】
　エポキシ樹脂組成物は、通常、溶媒中に均一に溶解又は分散させて使用される。ここで
用いる溶媒は、上記のエポキシ化合物及び硬化剤を溶解又は分散可能なものであれば特に
限定されるものではなく、例えば、メチルエチルケトン、メチルセロソルブ、メチルイソ
ブチルケトン、ジメチルホルムアミド、プロピレングリコールモノメチルエーテル、トル
エン、キシレン、アセトン等及びこれらの混合溶媒が挙げられる。
【００３４】
　エポキシ樹脂組成物は、必要に応じて、上記２成分以外の他の成分を含んでいてもよい
。そのような成分としては、例えば、ホスフィン類やイミダゾール（２－エチル－４－メ
チルイミダゾール）類等の硬化触媒（硬化促進剤）、シランカップリング剤やチタネート
カップリング剤等のカップリング剤、アルミナやシリカ等の無機充填剤、ガラス繊維やセ
ラミックス繊維等の繊維類、織布、不織布、ハロゲンやリン化合物等の難燃剤、希釈剤、
可塑剤、滑剤等が挙げられ、これらは、当業界において公知のものから適宜選択して用い
ればよい。
【００３５】
　上記のエポキシ樹脂組成物に熱を印加し乾燥することにより、エポキシ樹脂組成物が半
硬化した、所謂Ｂステージ状態の半硬化物が得られる。半硬化物の製造方法は、定法にし
たがって行えばよく、特に限定されない。一般的には、例えば、上記のエポキシ樹脂組成
物を所定形状の金型内に保持した状態で熱を印加し乾燥する方法や、上記のエポキシ樹脂
組成物をＰＥＴ等の樹脂フィルムや金属板等の支持体上に塗布した後に熱を印加し乾燥す
る方法等が挙げられる。本実施形態のエポキシ樹脂組成物は、例えば、６０～１５０度で
１～１２０分程度、好ましくは７０～１２０度で１０～９０分程度の条件下で半硬化させ
ることができ、従来に比して、比較的に低温で処理が行なえる点において、優位性を有す
る。
【００３６】
　上記のエポキシ樹脂組成物或いは半硬化物に熱を印加し、硬化反応を十分に進めること
により、硬化物が得られる。硬化物の製造方法は、定法にしたがって行えばよく、特に限
定されない。熱印加条件は、一般的には、１００～２００度で１～３００分程度である。
なお、硬化物の製造は、加圧条件下で行ってもよい。
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【００３７】
　かくして得られる硬化物の熱伝導率は、０．３５（Ｗ／ｍ・Ｋ）以上であることが好ま
しく、より好ましくは０．３８（Ｗ／ｍ・Ｋ）以上、さらに好ましくは０．４０（Ｗ／ｍ
・Ｋ）以上である。
【００３８】
　また、上記の硬化物は、スメクチック液晶を呈するものであることが好ましい。メソゲ
ン骨格を有するエポキシ化合物を用いた場合、通常、その硬化物は、偏光顕微鏡による観
察下で、シュリーレン状のネマチック液晶を呈するものとなる。しかしながら、メソゲン
骨格を有するエポキシ化合物と３核体ビスフェノールとを反応させて得られるエポキシプ
レポリマーを用いた場合、驚くべきことに、偏光顕微鏡による観察下で、その硬化物がス
メクチック液晶を呈する傾向にあり、このようなスメクチック液晶を呈するものは、その
熱伝導性が格別に優れる傾向にある。
【００３９】
　なお、上記のエポキシ樹脂組成物を半硬化することにより、半硬化物が作成される。ま
た、上記のエポキシ樹脂組成物を芯材に塗布或いは浸漬する等して含浸させた後、乾燥及
び半硬化させることにより、プリプレグを作製することができる。そして、このプリプレ
グと金属板や金属箔等の金属層とを積層し、硬化及び必要に応じ加熱加圧成形することに
より、金属張積層板（複合基板）を作製することができる。但し、これらの作製方法は、
上記したものに限定されない。
【００４０】
　プリプレグにおいて用いられる芯材としては、各種公知のものを適宜選択して用いるこ
とができ、例えば、ガラス繊維、金属繊維、天然繊維、合成繊維、ポリエステル繊維やポ
リアミド繊維等の合成繊維等から得られる織布又は不織布等が挙げられるが、これらに特
に限定されない。これらの芯材は、１種を単独で或いは２種以上を組み合わせて用いるこ
とができる。なお、芯材の厚さは、プリプレグ又は積層板の厚さや、所望の機械的強度及
び寸法安定性等に応じて適宜設定すればよく、特に限定されないが、通常、０．０３～０
．２０ｍｍ程度である。
【００４１】
　複合基板において用いられる金属層としては、各種公知のものを適宜選択して用いるこ
とができ、例えば、ＣｕやＡｌ等の金属板や金属箔が挙げられるが、これらに特に限定さ
れない。なお、金属層の厚みは、特に限定されるものではないが、通常、３～１５０μｍ
程度である。
【実施例】
【００４２】
　以下、合成例、実施例及び比較例を挙げて本実施の形態を詳細に説明する。なお、以下
において、「部」及び「％」は、「質量部」及び「質量％」を各々意味する。
【００４３】
＜エポキシプレポリマー及びエポキシ樹脂組成物＞
（実施例１）
　三口フラスコ中に、下記式で表される２官能の結晶性エポキシ化合物（商品名：ＹＬ６
１２１Ｈ、ジャパンエポキシレジン製、エポキシ当量１７５）５０質量部、及び、３核体
ビスフェノール（４，４’’－ジヒドロキシ－３－メチル－ｐ－トリフェニル、略号：Ｄ
ＨＴＰ－Ｍ、当量１３８）２１．１７質量部を仕込み（当量比０．５）、さらに、固形分
が３０質量％となるようにメチルエチルケトン１６６質量部を加えて、還流がかかるよう
に温度設定した後に撹拌を行う。そして、容器内で還流がかかっていることを確認し、１
２時間撹拌反応を行った後、室温に冷却することで、実施例１のエポキシプレポリマーを
合成した。このエポキシプレポリマー溶液中に、下記式で表されるビフェニルアラルキル
型硬化剤（商品名：ＨＥ２００Ｃ、エアウォーター製、当量２１２、平均ｎ＝１.２、軟
化点＝７５度）１４．０７質量部（当量比０．５）、及び硬化触媒（２－エチル－４－メ
チルイミダゾール、略号：２Ｅ４Ｍｚ、四国化成製）０．１８２５質量部を混ぜ合わせ、
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均一に分散させることにより、実施例１のエポキシ樹脂組成物を作製した。
ＹＬ６１２１Ｈ
【化１７】

ＨＥ２００Ｃ
【化１８】

【００４４】
（実施例２）
　硬化剤を、下記式で表されるビフェニルアラルキル型硬化剤（商品名：ＭＥＨ７８５１
、明和化成製、当量２１２、平均ｎ＝１０、軟化点＝７３度）に代えたこと以外は、実施
例１と同様に処理して、実施例２のエポキシ樹脂組成物を作製した。
ＭＥＨ７８５１

【化１９】

【００４５】
（比較例１）
　三口フラスコ中で、２官能の結晶性エポキシ化合物（商品名：ＹＬ６１２１Ｈ、ジャパ
ンエポキシレジン製、エポキシ当量１７５）１００質量部、及び、下記式で表されるＤＨ
ＢＰ（ジヒドロキシビフェニル）２８．５３質量部を仕込み（当量９３）、さらに、固形
分が５０質量％となるようにメチルエチルケトン１２８．５３質量部を加えて、還流がか
かるように温度設定した後に撹拌を行う。ＹＬ６１２１Ｈ及びＤＨＢＰが溶解したのを確
認し、１２時間撹拌反応を行った後、室温冷却することで、比較例１のエポキシプレポリ
マーを合成した。このエポキシプレポリマー溶液中に、ビフェニルアラルキル型硬化剤（
商品名：ＨＥ２００Ｃ、エアウォーター製、当量２１２、平均ｎ＝１.２、軟化点＝７５
度）２８．１５質量部（当量比０．５）、及び硬化触媒（２－エチル－４－メチルイミダ
ゾール、略号：２Ｅ４Ｍｚ、四国化成製）０．３３５５質量部を混ぜ合わせ、均一に分散
させることにより、比較例１のエポキシ樹脂組成物を作製した。
ＤＨＢＰ

【化２０】

【００４６】
（比較例２）
　硬化剤を、ビフェニルアラルキル型硬化剤（商品名：ＭＥＨ７８５１、明和化成製、当



(15) JP 5019272 B2 2012.9.5

10

20

30

40

50

量２１２、平均ｎ＝１０、軟化点＝７３度）に代えたこと以外は、比較例１と同様に処理
して、比較例２のエポキシ樹脂組成物を作製した。
【００４７】
＜半硬化物及び硬化物＞
　上記の操作で得られた実施例１及び２のエポキシ樹脂組成物をＰＥＴフィルム上に塗布
し、これを１００℃で１５分間の乾燥処理を行い、溶媒除去を行うと共にＢステージ化さ
せることにより、実施例１及び２の半硬化物を作製した。得られたＢステージ状態の半硬
化物を所定の金型に詰め、これをハンドプレス機を用いて１８５℃２５ＭＰａで１５分間
のプレスを行い、その後、１８５℃で３時間アフターキュアを行うことにより、実施例１
及び２の硬化物を作製した。
【００４８】
　上記の操作で得られた比較例１及び２のエポキシ樹脂組成物をＰＥＴフィルム上に塗布
し、これを１００℃で３０分間の乾燥処理を行い、溶媒除去を行うと共にＢステージ化さ
せることにより、比較例１及び２の半硬化物を作製した。得られたＢステージ状態の半硬
化物を所定の金型に詰め、これをハンドプレス機を用いて１８５℃２５ＭＰａで１５分間
のプレスを行い、その後、１８５℃で３時間アフターキュアを行うことにより、比較例１
及び２の硬化物を作製した。
【００４９】
　表１に、実施例１及び２、並びに、比較例１及び２のエポキシ樹脂組成物及び硬化物の
物性を評価した結果を示す。
【００５０】

【表１】

【００５１】
　なお、評価方法は、以下の通りである。
硬化物の熱伝導率測定
　硬化物を１ｍｍφの円盤状に打ち抜き、測定用サンプルを作成する。得られた測定用サ
ンプルを、熱伝導率測定装置（商品名：ＴＣシリーズ、アルバック理工製）を用いて、熱
伝導率の測定を行う。比熱はサファイアを標準サンプルとしてＤＳＣにて測定を行い、下
記式（１）に測定値を入れることで、熱伝導率の計算を行った。
　λ＝α・Ｃｐ・r　　　　…（１）
　　α：熱拡散率
　　Ｃｐ：比熱
　　r：密度
【００５２】
　また、図１及び２に、比較例１及び実施例１の硬化物を、偏光顕微鏡（商品名：ＯＰＴ
ＩＨＯＴ、株式会社ニコン製）を用いて直交ニコル下で観察した結果を示す。その結果、
比較例１の硬化物では、シュリーレン状のネマチック液晶が観察される一方で、実施例１
の硬化物では、スメクチック液晶が観察されることが判明した。このことから、３核体ビ
スフェノール用いたエポキシプレポリマーは、これを用いていないエポキシプレポリマー
に比して、比較的に秩序度の高い液晶相が形成されていることが明らかとなった。
【産業上の利用可能性】
【００５３】
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　以上説明した通り、本発明のエポキシプレポリマー、並びに、これを用いたエポキシ樹
脂組成物、硬化物、半硬化物、プリプレグ及び複合基板は、熱伝導性に優れるので、高熱
伝導性が要求される電子機器材料の分野において、電子部品搭載基板、放熱シート、絶縁
材料等のモジュール及び電子部品として、広く且つ有効に利用可能である。
【図面の簡単な説明】
【００５４】
【図１】比較例１の硬化物の偏光顕微鏡写真である。
【図２】実施例１の硬化物の偏光顕微鏡写真である。

【図１】



(17) JP 5019272 B2 2012.9.5

【図２】



(18) JP 5019272 B2 2012.9.5

10

フロントページの続き

    審査官  繁田　えい子

(56)参考文献  特許第３８８５６６４（ＪＰ，Ｂ２）　　
              特開２００６－２７３９８９（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開平４－２７９６２４（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０８Ｇ　　５９


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

