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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　エポキシと、フィラーと、コアシェル強靭化剤とを含み、
　前記エポキシが、３官能以上の液状エポキシを含み、
　前記フィラーが、無機中空粒子を含み、
　前記エポキシ１００質量部に対する前記無機中空粒子の量が、０．１質量部～６０質量
部であり、
　前記エポキシ１００質量部に対する前記フィラーの量が、２０質量部～３６０質量部で
あり、
　前記フィラーの総量１００質量％のうち、前記無機中空粒子の量が５５質量％以下であ
る、エポキシ接着剤。
【請求項２】
　前記エポキシ１００質量％に対する前記３官能以上の液状エポキシの量が、３０質量％
～９５質量％である、請求項１に記載のエポキシ接着剤。
【請求項３】
　前記エポキシ接着剤１００体積％に対する前記フィラーの量が、３４体積％～８０体積
％である、請求項１又は２のいずれかに記載のエポキシ接着剤。
【請求項４】
　エポキシ接着剤を動的粘弾性測定装置を用いて測定したときの、２５℃での貯蔵弾性率
が、１ＧＰａ以上、７．５ＧＰａ以下である、請求項１～３のいずれか一項に記載のエポ



(2) JP 6981794 B2 2021.12.17

10

20

30

40

50

キシ接着剤。
【請求項５】
　エポキシ接着剤を動的粘弾性測定装置を用いて測定したときの、２５℃での貯蔵弾性率
に対する２２５℃での貯蔵弾性率の比（２２５℃での貯蔵弾性率／２５℃での貯蔵弾性率
）が、２．２％以上である、請求項１～４のいずれか一項に記載のエポキシ接着剤。
【請求項６】
　請求項１～５のいずれか一項に記載のエポキシ接着剤を含む、ＤＣブラシ付きモーター
の巻線固着用接着剤。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本開示は、エポキシ接着剤に関する。
【背景技術】
【０００２】
　エポキシ接着剤は、一般に、接着特性、機械強度、耐化学物質性及び耐熱性が良好であ
るため、自動車、機械、電子工学、船舶、宇宙、土木工学、建築等の幅広い分野で用いら
れている。これら用途の接着剤には、高温条件下でも高い信頼性を有する接着が求められ
る場合がある。例えば、モーター等、使用時に高温になる場合がある物品における部材間
の固着用接着剤には高温条件下での高い信頼性が求められる。
【０００３】
　例えば、巻線（例えば銅線）及び該巻線の端部と接続されたコミュテータ（整流子）を
有するローター（回転子）と、永久磁石を有するステーター（固定子）とを備えるＤＣモ
ーターにおいては、使用時に熱や振動、銅線の緩みなど銅線が動くこと等により電気的接
続が損なわれること、銅線が断線すること等を防止してモーターの信頼性を確保する目的
で、コミュテータ周辺の巻線部を固着・補強・封止（ポッティング）をするように接着剤
が配置されている。ＤＣモーターは、自動車、電子工学製品、家庭用品、汎用工業品等の
多くの用途で広く用いられている。例えば自動車のエンジン周辺に用いられるＤＣモータ
ーにおいては、接着剤近傍の温度が例えば約１２０℃以上という高温になる場合があるた
め、高温条件下での特に高い信頼性が求められる。
【０００４】
　特許文献１は、液状ビスフェノール型エポキシ樹脂、潜在性硬化剤及び特定構造の尿素
化合物を配合した組成物において、該潜在性硬化剤が平均粒径３～１４μｍをもつ固体粒
子から成り、該尿素化合物が平均粒径２～１５μｍの固体粒子から成ることを特徴とする
一液性エポキシ樹脂組成物を記載する。
【０００５】
　特許文献２は、（Ａ）エポキシ樹脂、（Ｂ）フェノール樹脂、（Ｃ）硬化促進剤、及び
（Ｄ）中空無機充填材を含む無機充填材を必須成分とするエポキシ樹脂組成物であって、
中空無機充填材の含有量が全組成物に対して５０体積％以上であり、全無機充填材の含有
量が全組成物に対して６８体積％以上であり、且つ硬化物の誘電率が３．５以下であるこ
とを特徴とする半導体封止用エポキシ樹脂組成物を記載する。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開平９－３１６１７１号公報
【特許文献２】特開２００５－０４１９３７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　高耐熱性の接着剤を得るための一般的な手段としては、ガラス転移温度（Ｔｇ）が高い
硬化性材料の使用が挙げられる。特許文献１及び２に記載されるエポキシ樹脂組成物は、
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エポキシ樹脂という比較的Ｔｇが高い樹脂を用いている。しかし、Ｔｇが高い硬化性材料
はしばしば剛直で脆い傾向があり、従って、このような硬化性材料を用いて得られる接着
剤はしばしば使用時の外力による応力集中でクラックを生じるという問題がある。上記の
ような応力集中の原因としては、接着剤の使用時の温度変化による接着剤の熱膨張又は熱
収縮、及び振動が挙げられる。しかし特許文献１及び２に記載される技術は、接着剤が使
用時に、大きな温度変化による熱膨張又は熱収縮（すなわち熱衝撃）を受けてもクラック
の発生が十分に抑制された接着剤を適用するものではなかった。
【０００８】
　本発明は、上記の課題を解決し、接着剤の使用時の温度変化による接着剤の熱膨張又は
熱収縮、及び振動によるクラックの発生が抑制されたエポキシ接着剤を提供することを一
つの目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本開示の一態様は、
　エポキシと、フィラーとを含み、
　前記エポキシが、３官能以上の液状エポキシを含み、
　前記フィラーが、中空粒子を含む、エポキシ接着剤を提供する。
　本開示の別の態様は、
　本開示の一態様に係るエポキシ接着剤を含む、ＤＣブラシ付きモーターの巻線固着用接
着剤を提供する。
【発明の効果】
【００１０】
　本開示の幾つかの態様によれば、過度に高密度ではなく、且つ使用時の熱衝撃によるク
ラックの発生が抑制されたエポキシ接着剤が提供される。
【図面の簡単な説明】
【００１１】
【図１】実施例５及び６、並びに比較例１及び２における動的粘弾性測定装置（ＤＭＡ）
測定結果を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００１２】
　以下、本発明の例示の態様について説明するが、本発明はこれらの態様に限定されず、
特許請求の範囲の精神及び範囲から逸脱しない任意の改変が本発明に包含されることが意
図される。なお本開示において言及する各測定は、特記がない限り、［実施例］の項に記
載される方法又はこれと同等であることが当業者に理解される方法によって行われること
が意図される。
【００１３】
＜エポキシ接着剤＞
　本開示の一態様は、
　エポキシと、フィラーとを含み、
　該エポキシが、３官能以上の液状エポキシを含み、
　該フィラーが、中空粒子を含む、エポキシ接着剤を提供する。
　エポキシ接着剤がフィラーを含むことは、エポキシ接着剤の機械強度を良好にする点で
有利である。フィラーは中空粒子を含む。中空粒子は、フィラーとして機能しつつ、貯蔵
弾性率が比較的低いエポキシ接着剤を与えることによって当該接着剤の良好な耐熱衝撃性
に寄与する。また、中空粒子の使用は、密度が小さいエポキシ接着剤（たとえば、自動車
等の移動体で使用した場合、省エネ等の面で有利である軽量の接着剤）を与える点でも有
利である。従って、本開示のエポキシ接着剤によれば、エポキシ接着剤の密度を過度に上
昇させることなく、熱衝撃を受けてもクラックが発生し難い所望の特性を有するエポキシ
接着剤を得ることができる。
【００１４】
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（Ａ）エポキシ
　本開示のエポキシ接着剤は熱硬化性接着剤であり、（Ａ）エポキシは熱硬化性成分とし
てエポキシ接着剤に含まれる。（Ａ）エポキシは、３官能以上の液状エポキシを含む。本
開示で、液状エポキシとは、円錐平板型粘度計によって７０℃で測定したときの、２００
秒-1の回転数における粘度が０．０１Ｐａ・ｓ以上５０Ｐａ・ｓ以下であるエポキシを意
味する。３官能以上の液状エポキシは１種又は２種以上の化合物の組合せであってよい。
３官能以上の液状エポキシは、本開示のエポキシ接着剤を高Ｔｇにすることに寄与する。
幾つかの態様において、３官能以上の液状エポキシはエポキシ接着剤を低粘度にするとい
う利点も与える。更に、幾つかの態様において、３官能以上の液状エポキシは、これらが
有する多数の官能基の寄与により、種々の材質で構成された被着体間の接着における良好
な接着性能の実現に寄与する。
【００１５】
　好ましい態様において、３官能以上の液状エポキシのエポキシ当量（１グラム当量のエ
ポキシ基を含む樹脂のグラム数）は、入手性および反応性の観点から、約６０以上、又は
約７０以上、又は約８０以上であり、硬化後のエポキシ接着剤の耐熱性の観点及び高Ｔｇ
の観点から、約１０００以下、又は約５００以下、又は約３００以下である。
【００１６】
　３官能以上の液状エポキシの好ましい例としては、本開示のエポキシ接着剤に高Ｔｇ及
び低粘度を良好に与える観点から、一分子内に少なくとも一つの芳香族環をもつ、グリシ
ジルアミン型エポキシ樹脂、グリシジルフェノール型エポキシ樹脂等が挙げられる。グリ
シジルアミン型エポキシ樹脂としては、トリグリシジルアミノフェノール型エポキシ化合
物、トリグリシジルアミノクレゾール型エポキシ化合物、テトラグリシジルジアミノジフ
ェニルメタン型エポキシ化合物、テトラグリシジルメタキシリレンジアミン型エポキシ化
合物、テトラグリシジルビスアミノメチルシクロヘキサン型エポキシ化合物、テトラグリ
シジルグリコールウリル型エポキシ化合物等が挙げられる。グリシジルフェノール型エポ
キシ樹脂としてはフェノールノボラック型エポキシ化合物、トリフェニルメタントリグリ
シジルエーテル型化合物等が挙げられる。
【００１７】
　３官能以上の脂肪族から構成される液状エポキシの好ましい例としては、本開示のエポ
キシ接着剤に低粘性と、架橋密度を落とさずにある程度の耐熱性とを良好に与える観点か
ら、骨格にエーテル結合をもつ、トリメチオールプロパントリグリシジルエーテル、トリ
メチオールエタントリグリシジルエーテル、ひまし油変性やグリセロール変性ポリグリシ
ジルエーテルなどが挙げられる。４官能以上の好ましい例としては、ペンタエリストール
ポリグリシジルエーテルやソルビトール変性ポリグシジルエーテルなどが挙げられる。当
該使用できるものは上記に限定されるものではない。
【００１８】
　トリグリシジルアミノフェノール型エポキシ化合物の好ましい例は、下記式（１）：
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【化１】

で表されるトリグリシジルｐ－アミノフェノール、及び下記式（２）：
【化２】

で表されるトリクレジルｍ－アミノフェノールである。
【００１９】
　トリグリシジルアミノクレゾール型エポキシ化合物の好ましい例は、下記式（３）：

【化３】

で表されるトリグリシジルアミノクレゾールである。
【００２０】
　トリフェニルメタントリグリシジルエーテル型化合物の好ましい例は、下記式（４）：
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【化４】

で表されるトリフェニルメタントリグリシジルエーテルである。
【００２１】
　テトラグリシジルジアミノジフェニルメタン型エポキシ化合物の好ましい例は、下記式
（５）：
【化５】

で表されるテトラグリシジルジアミノジフェニルメタン（４，４’－メチレンビス［Ｎ，
Ｎ－ビス（オキシラニルメチル）アニリン］）である。
【００２２】
　テトラグリシジルメタキシリレンジアミン型エポキシ化合物の好ましい例は、下記式（
６）：

【化６】

で表されるテトラグリシジルメタキシリレンジアミンである。
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【００２３】
　テトラグリシジルビスアミノメチルシクロヘキサン型エポキシ化合物の好ましい例は、
下記式（７）：
【化７】

で表されるテトラグリシジルビスアミノメチルシクロヘキサンである。
【００２４】
　テトラグリシジルグリコールウリル型エポキシ化合物の好ましい例は、下記式（８）：
【化８】

で表されるテトラグリシジルグリコールウリルである。
【００２５】
　また、フェノールノボラック型エポキシ化合物の好ましい例は、下記式（９）：
【化９】

（式中、ｎは２以上である。）
で表される化合物である。
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【００２６】
　好ましい態様において、３官能以上の液状エポキシは、３官能エポキシ、若しくは４官
能以上を含む多官能エポキシ、又はこれらの組合せを含む。また、好ましい態様において
、３官能以上の液状エポキシは、３官能エポキシ、若しくは４官能エポキシ、又はこれら
の組合せである。
【００２７】
　３官能以上の液状エポキシの含有率は、高Ｔｇのエポキシ接着剤を得る観点から、（Ａ
）エポキシ１００質量％基準で、好ましくは、約３０質量％以上、又は約４０質量％以上
、又は約５０質量％以上、又は約６０質量％以上であり、接着特性や低粘性を良好に与え
るという観点から、好ましくは、約９５質量％以下、又は約８５質量％以下、又は約７５
質量％以下である。
【００２８】
　（Ａ）エポキシは、３官能以上の液状エポキシに加えて、追加のエポキシ成分を含んで
もよい。追加のエポキシ成分としては、３官能以上の液状エポキシに包含されない任意の
エポキシ化合物を例示でき、脂肪族、脂環式及び芳香族のヒドロキシル化合物をグリシジ
ル化したグリシジルエーテル、脂肪族、脂環式又は芳香族のカルボン酸をグリシジル化し
たグリシジルエステル、アニリンやトルイジンをグリシジル化したグリシジルアミン類等
を例示できる。具体例としては、例えば、ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、ダイマー酸
変性ビスフェノールＡ型エポキシ樹脂、ビスフェノールＦ型エポキシ樹脂等のビスフェノ
ールエポキシ樹脂、ヘキサンジオールジグリシジルエーテル等の脂肪族骨格を有するエポ
キシ樹脂、フェノールノボラックエポキシ樹脂、クレゾールノボラックエポキシ樹脂等の
ノボラックエポキシ樹脂、臭素化エポキシ樹脂、脂環式エポキシ樹脂、ポリエチレングリ
コールグリシジルエーテル、ポリプロピレングリコールグリシジルエーテル等のエポキシ
化エーテル、グリシジルネオデカノエート、イソシアヌレート環を有するトリグリシジル
イソシアヌレート、フェノキシ樹脂、１官能以上のナフタレン骨格を有するグリシジルエ
ーテル、ビフェニル骨格を有するグリシジルエーテル等であって３官能以上の液状エポキ
シに包含されない化合物が挙げられる。
【００２９】
　幾つかの態様において、追加のエポキシ成分は、反応性希釈剤又は反応性可塑剤として
、アルキルモノグリシジルエーテル、アルキルジグリシジルエーテル、アルキルフェノー
ルモノグリシジルエーテル等の低粘度のエポキシ化合物を含む。
【００３０】
　エポキシ接着剤１００質量％に対する（Ａ）エポキシの量は、良好な接着性能を得る観
点から、好ましくは、約１５質量％以上、又は約２０質量％以上、又は約２５質量％以上
であり、（Ｂ）フィラー等の他の成分の利点を良好に得る観点から、好ましくは、約６０
質量％以下、又は約５５質量％以下、又は約５０質量％以下である。
【００３１】
（Ｂ）フィラー
　（Ｂ）フィラーは、中空粒子を含む。本開示で、「中空粒子」とは内部に空洞（典型的
には一粒子に一つの空洞）を有する粒子を意味する。中空粒子の材質としては、ガラス、
アルミノシリケート、シリカ等の無機物質、及び、一般にはシェルがポリアクリロニトリ
ルに代表される熱可塑性樹脂で内部が中空となる有機物質が挙げられる。
【００３２】
　中空粒子の真密度（ｇ／ｃｍ3)は、貯蔵弾性率が低く、密度が小さいエポキシ接着剤を
得る観点から、好ましくは、約０．５以下、または約０．４以下である。一方、中空粒子
は、その中空構造に起因して急激な熱変化に伴う環境で使用される場合、耐圧強度が高い
ほうが熱衝撃時に硬化物のクラックを生じさせ難くする点で望ましい。中空粒子の真密度
は、良好な耐圧強度を得ることで熱衝撃時のクラックを生じさせ難くする観点から、好ま
しくは、約０．２以上、又は約０．３以上である。なお、耐圧強度（９０％残存）（すな
わち、中空粒子に圧力をかけて体積を１０％減少させたときの当該圧力を指標とする強度
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）は好ましくは約３０ＭＰａ以上、又は約５０ＭＰａ以上、又は約７０ＭＰａ以上である
。中空粒子は、その中空構造に起因して、エポキシ接着剤中で断熱作用を奏する場合があ
る。エポキシ接着剤が高温条件下で使用される場合、このような断熱作用は小さい方が、
接着剤の劣化を防止する点で望ましい。
【００３３】
　好ましい態様において、中空粒子は、中空微小球である。本開示で、「中空微小球」と
は、平均粒径（ｄ５０）が１００μｍ以下である中空粒子を意味する。平均粒径（ｄ５０
）は、力学的強度の観点から、好ましくは約５０μｍ以下、さらに好ましくは約３０μｍ
以下である。
【００３４】
　中空粒子、及び中空微小球の市販品としては、ソーダ石灰硼珪酸ガラス系の中空微粒子
としてグラスバブルズ（ｉＭ１６Ｋ、スリーエム　ジャパン株式会社）、火山灰シラスを
高温で加熱することで生成される二酸化ケイ素（シリカ）やアルミナなどの複合成分から
なるシラスバルーン（ウインライト、ＭＳＢ－３０１１、株式会社アクシーズ）、プラス
チックマイクロスフィアーの表面に、微細な炭酸カルシウムを付着させた、有機・無機ハ
イブリッドフィラー（ＥＭＣ－４０、日本フェライト株式会社）等を例示できる。
【００３５】
　好ましい態様において、フィラーは、中空粒子以外のフィラー成分（以下、追加のフィ
ラー成分ともいう。）を更に含む。追加のフィラー成分としては、アルミニウム、アルミ
ナ、シリカ、ガラス、窒化ホウ素、窒化アルミニウム、水酸化マグネシウム、水酸化アル
ミニウム、炭酸カルシウム、硫酸バリウム等の無機物質のフィラー、及び、(メタ)アクリ
ル酸エステルおよびスチレン、フェノール、シリコーン、ナイロン等の有機物質のフィラ
ーが挙げられる。追加のフィラー成分は、１種でも２種以上の組合せでもよい。追加のフ
ィラー成分は、多孔質粒子であってもよいが、典型的には、空隙を実質的に有さない粒子
（すなわち中実粒子）である。
【００３６】
　中空粒子は、硬化したエポキシ接着剤の機械強度を向上させるというフィラーとしての
利点に加え、エポキシ接着剤のガラス状態での貯蔵弾性率の著しい上昇を抑え低減する効
果およびゴム領域での貯蔵弾性率の大きな低下を抑制する効果及び低密度化に寄与すると
いう利点を与え得る。一方、追加のフィラー成分は、硬化したエポキシ接着剤の機械強度
向上に良好に寄与する。フィラーが、中空粒子と追加のフィラー成分との組合せを含むこ
とは、エポキシ接着剤の機械強度及び接着性能を良好に維持するのに十分な量にフィラー
総量を調整しつつ、中空粒子の使用量を、接着剤の貯蔵弾性率低減効果及び低密度化効果
が得られ且つ断熱作用が生じ難い好適な範囲の量に調整できる点で有利である。
【００３７】
　低粘度のエポキシ接着剤を得る観点から、追加のフィラー成分の形状は好ましくは球形
であるが、一方でフィラーの表面状態や比表面積にも影響するため、これに限定されるも
のでない。追加のフィラー成分の粒径は、エポキシ接着剤の粘度を過度に上昇させない観
点から、好ましくは約１０μｍ以上、又は約１５μｍ以上であり、一方で機械的強度とい
う観点から、好ましくは約３０μｍ以下、又は約２０μｍ以下、又は約１５μｍ以下であ
る。
また、エポキシ接着剤中への最適な充填と粘度のバランスという観点から粒径が異なる２
種以上の粒子をブレンドすることも有効である。
【００３８】
　なお本開示で、フィラーについて言及する「平均粒径（ｄ５０）」は、光散乱法により
求められた粒子分布を基にした中位（メジアン）径（ｄ５０）を意味する。光散乱法によ
り求められる粒子分布は、流体中に浮遊する粒子に光が当たって生じる散乱現象を基に、
乱光量との関係が既知である条件下で散乱の光量とその発生数を計測することで求められ
る粒径分布であり、或いは、レーザー光の微小な粒子による回折パターンが粒子の大きさ
により変化することに基づいて、回折パターンを計測することで求められる粒子分布であ
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る。中位（メジアン）径（ｄ５０）は、粒子の粒径分布において、ある粒径よりも大きい
粒子の個数が全粒子の５０％を占めるときの粒径を意味する。
【００３９】
　（Ａ）エポキシ１００質量部に対する（Ｂ）フィラーの量は、フィラーの使用による効
果を良好に得る観点から、好ましくは、約２０質量部以上、又は約５０質量部以上、又は
約１００質量部以上であり、良好な硬化物性の観点から、好ましくは、約３６０質量部以
下、又は約３００質量部以下、又は約２５０質量部以下である。
【００４０】
　エポキシ接着剤１００体積％に対するフィラーの量は、フィラーの使用による効果を良
好に得る観点から、好ましくは、約２０体積％以上、又は約３４体積％以上、又は約４１
体積％以上であり、良好な硬化物性の観点から、好ましくは、約８０体積％以下、又は約
７０体積％以下、又は約６０体積％以下である。
【００４１】
　（Ａ）エポキシ１００質量部に対する中空粒子の量は、中空粒子の使用による効果を良
好に得る観点から、好ましくは、約０．１質量部以上、又は約１０質量部以上、又は約１
５質量部以上であり、中空粒子による断熱作用を生じさせ難くしたり強度を保つ観点から
、好ましくは、約６０質量部以下、又は約５０質量部以下、又は約４０質量部以下である
。
【００４２】
　（Ｂ）フィラーのうち中空粒子の量は、中空粒子の使用による効果を良好に得る観点か
ら、好ましくは、約１質量％以上、又は約５質量％以上、又は約１０質量％以上であり、
中空粒子による断熱作用を生じさせ難くしたり強度を保つ観点から、好ましくは、約５５
質量％以下、又は約４５質量％以下、又は約３５質量％以下である。
【００４３】
　（Ｃ）コアシェル強靭化剤
　好ましい態様において、本開示のエポキシ接着剤は、（Ｃ）コアシェル強靭化剤を更に
含有する。（Ｃ）コアシェル強靭化剤は、樹脂改質剤としての強靭化剤として使用できる
ことが当業者に理解される任意の種類のコアシェル強靭化剤を包含する。典型的な態様に
おいて、（Ｃ）コアシェル強靭化剤は、内側のコア部分と外側のシェル部分とが互いに異
なる材料で構成されている複合材料である。ここで、「異なる材料」とは、組成及び／又
は特性が互いに異なる材料を意図し、従って、例えば同種の樹脂であるが分子量が互いに
異なる材料等も包含する。
【００４４】
　エポキシ接着剤に対する強靭化効果を良好に得る観点から、シェル部分のＴｇはコア部
分のＴｇよりも高いことが好ましい。この場合、相対的に低Ｔｇであるコア部分が応力の
集中点として働くことにより、硬化したエポキシ接着剤に可撓性を付与する一方で、シェ
ル部分がコアシェル強靭化剤同士の望ましくない凝集を制御してコアシェル強靭化剤をエ
ポキシ接着剤中に均一に分散させることができる。そのため、接着剤の硬化物性を損なう
ことなく靭性を付与することが可能である。また、硬化収縮などの内部応力の分散という
観点でも有用である。
【００４５】
　例示の態様において、コア部分のＴｇが約－１１０℃以上、約－３０℃以下であり、か
つシェル部分のＴｇが約０℃以上、約２００℃以下となるように、コア部分及びシェル部
分の材料を選択することができる。本開示において、コア部分の材料及びシェル部分の材
料のＴｇは、動的粘弾性測定におけるｔａｎδのピーク値の温度として定義される。
【００４６】
　コアシェル強靭化剤は、ブタジエン、イソプレン、１，３－ペンタジエン、シクロペン
タジエン、ジシクロペンタジエンなどの共役ジエン、１，４－ヘキサジエン、エチリデン
ノルボルネンなどの非共役ジエンの重合体；これらの共役又は非共役ジエンと、スチレン
、ビニルトルエン、α－メチルスチレンなどの芳香族ビニル化合物、アクリロニトリル、
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メタクリロニトリルなどの不飽和ニトリル化合物、２－ヒドロキシエチルアクリレート、
２－ヒドロキシエチルメタクリレート、３－ヒドロキシブチルアクリレート、グリシジル
メタクリレート、ブトキシエチルメタクリレートなどの（メタ）アクリレートなどとの共
重合体；ポリブチルアクリレートなどのアクリルゴム；シリコーンゴム；シリコーンとポ
リアルキルアクリレートとからなるＩＰＮ型複合ゴムなどのゴム成分を含むコア部分と、
コア部分の周囲に（メタ）アクリル酸エステルを共重合して形成されたシェル部分とを有
する、コアシェル型のグラフト共重合体であってよい。コア部分として、ポリブタジエン
、ブタジエン－スチレン共重合体及びアクリル・ブタジエンゴム－スチレン共重合体が有
利に使用でき、シェル部分としてメチル（メタ）アクリレートをグラフト共重合して形成
したものが有利に使用できる。シェル部分は層状であってよく、一層又は複数の層からシ
ェル部分が構成されていてもよい。
【００４７】
　このようなコアシェル強靭化剤として、例えば、メチルメタクリレート－ブタジエン共
重合体、メチルメタクリレート－ブタジエン－スチレン共重合体、メチルメタクリレート
－アクリロニトリル－ブタジエン－スチレン共重合体、メチルメタクリレート－アクリル
ゴム共重合体、メチルメタクリレート－アクリルゴム－スチレン共重合体、メチルメタク
リレート－アクリル・ブタジエンゴム共重合体、メチルメタクリレート－アクリル・ブタ
ジエンゴム－スチレン共重合体、メチルメタクリレート－（アクリル・シリコーンＩＰＮ
ゴム）共重合体などが挙げられるが、これらに限定されない。コアシェル強靭化剤として
、メチルメタクリレート－ブタジエン共重合体、メチルメタクリレート－ブタジエン－ス
チレン共重合体、メチルメタクリレート－アクリル・ブタジエンゴム－スチレン共重合体
が有利に使用できる。
【００４８】
　コアシェル強靭化剤は通常微粒子の形状であり、その一次粒径の平均値（重量平均粒径
）は、一般に約０．０５μｍ以上又は約０．１μｍ以上、約５μｍ以下又は約１μｍ以下
である。本開示において、コアシェル強靭化剤の一次粒径の平均値は、ゼータ電位粒度分
布測定によって得られた値から決定される。
【００４９】
　好ましい態様において、コアシェル強靭化剤は、マトリクス中に分散された状態で用い
てもよい。マトリクス中に分散されたコアシェル強靭化剤は、エポキシ接着剤中で良好に
分散することができ有利である。（Ａ）エポキシとの親和性が良好なマトリクスは、エポ
キシ接着剤中でのコアシェル強靭化剤の良好な分散の観点から特に好ましい。このような
マトリクスとしてはエポキシ樹脂（例えばビスフェノールＡ等）を例示できる。
【００５０】
　コアシェル強靭化剤としては、樹脂改質剤等として供給されている市販品を用いてもよ
く、例えば、メタクリル酸メチル－ブタジエン－スチレン（ＭＢＳ）系のコアシェル樹脂
として、ＢＴＡ７５１（ダウケミカル社から市販で入手可能）、エポキシ中に樹脂が分散
されてなるコアシェル樹脂として、ＭＸ－１５３（カネカ(株)から市販で入手可能の、メ
タクリル酸メチル－ブタジエン－スチレン（ＭＢＳ）がビスフェノールＡジグリシジルエ
ーテル中に分散されている樹脂）、アクリル系のコアシェル樹脂として、Ｆ３５１（アイ
カ工業（株）から市販で入手可能）、等を例示できる。
【００５１】
　（Ｃ）コアシェル強靭化剤の使用量は、硬化後のエポキシ接着剤において、硬化収縮時
のクラックの低減や剥離強さや強靭性などの脆さ低減、及び耐熱衝撃性を得る観点から、
（Ａ）エポキシ１００質量部を基準として、好ましくは約１質量部以上、又は約５質量部
以上、又は約１０質量部以上であり、接着特性や接着剤の粘度上昇の観点から、好ましく
は約６０質量部以下、又は約５０質量部以下、又は約４０質量部以下である。
【００５２】
（Ｄ）潜在性硬化剤
　潜在性硬化剤としては、一液型エポキシ接着剤の潜在性硬化剤として一般に用いられる
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種々の化合物を使用できる。潜在性硬化剤は、常温ではエポキシ樹脂を硬化する活性をも
たないが、加熱によって活性化し、エポキシ樹脂を硬化することができる。例えば、従来
知られている微粒状の潜在性硬化剤は、常温ではエポキシ樹脂に不溶であり、加熱すると
可溶化してエポキシ樹脂を硬化することができる。本開示のエポキシ接着剤は、本開示の
目的を損なわない範囲で、（Ｄ）潜在性硬化剤以外の硬化剤を使用することを排除しない
が、典型的な態様において、エポキシ接着剤が含む硬化剤は（Ｄ）潜在性硬化剤からなる
。
【００５３】
　（Ｄ）潜在性硬化剤として使用される潜在性硬化剤は、（Ａ）エポキシの種類、エポキ
シ接着剤の硬化物の所望の特性等に応じて、１種で又は２種以上組み合わせて使用できる
。本開示における（Ｄ）潜在性硬化剤とは、エポキシ樹脂の硬化に関与する化合物を包含
する。幾つかの態様において、（Ｄ）潜在性硬化剤は、硬化促進剤及び／又は架橋剤との
組合せで使用される。
【００５４】
　（Ｄ）潜在性硬化剤として使用できる化合物としては、ジシアンジアミド（ＤＩＣＹ）
及びその誘導体、ヒドラジド化合物（例えば有機酸ジヒドラジド）、三フッ化ホウ素－ア
ミン錯体（例えば三フッ化ホウ素モノエチルアミン）、イミダゾール化合物（例えば常温
で微粒状のもの、例えば２－フェニル－４，５－ジヒドロキシメチルイミダゾール、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
イソシアヌル酸付加物）、アミンイミド、ポリアミン、第３級アミン、アミン化合物（例
えばアルキル尿素等）；アミン化合物とエポキシ化合物との反応生成物（アミン－エポキ
シ付加物）、アミン化合物とイソシアネート化合物との反応生成物等が挙げられる。これ
らは１種又は２種以上の組合せで使用できる。
【００５５】
　幾つかの態様において、反応開始温度が比較的高い潜在性硬化剤（例えばポリアミン化
合物、ジシアンジアミド等）を使用する場合、硬化反応の良好な進行の観点から、潜在性
硬化剤は硬化促進剤と組合されることが好ましい。硬化促進剤としては、イミダゾール化
合物、三フッ化ホウ素、３級アミン、尿素化合物（例えば、１，１’－（４－メチル－ｍ
－フェニレン）ビス（３，３－ジメチル）ウレア、３－（ｐ－クロロフェニル）－１，１
－ジメチルウレア等）等を使用できる。なお当業者に公知であるように、硬化促進剤とし
て使用可能な化合物の中には、例えば上述のイミダゾール化合物、三フッ化ホウ素、アミ
ン－エポキシ化合物、３級アミン等のように、潜在性硬化剤としても機能できるものがあ
る。潜在性硬化剤と硬化促進剤との組合せとしては、ジシアンジアミドとイミダゾール化
合物及び／又は尿素化合物及び／又は３級アミンとの組合せ、ポリアミン化合物と尿素化
合物との組合せ等を例示できる。幾つかの態様において、本開示でエポキシ接着剤に良好
な耐熱性及び剥離強さを付与する観点から、（Ｄ）潜在性硬化剤は、ジシアンジアミドを
含んでもよい。潜在性硬化剤としてのジシアンジアミドと、硬化促進剤としてのイミダゾ
ール及び／又は尿素化合物との組合せ、潜在性硬化剤としてのイミダゾール化合物が例と
して挙げられる。
【００５６】
　一般に、高Ｔｇの硬化性材料は完全硬化のためにより高い硬化温度を必要とする傾向が
ある。しかし熱膨張係数の影響による硬化時の応力集中を防止するという観点から、より
低温度の熱硬化条件が好ましい。熱硬化温度を低くできるという観点から好ましい（Ｄ）
潜在性硬化剤の組成としては、潜在性硬化剤としてのジシアンジアミドと、硬化促進剤と
してのイミダゾール及び／又は尿素化合物及び／又は３級アミンとの組合せ、潜在性硬化
剤としてのイミダゾール化合物及び／又は３級アミンが例として挙げられる。
【００５７】
　（Ｄ）潜在性硬化剤の使用量は、エポキシ接着剤の硬化性、硬化したエポキシ接着剤の
耐熱性及び耐湿性などを考慮して選択するのがよい。硬化を良好に進行させる観点、及び
エポキシ接着剤のＴｇを高くする観点から、（Ａ）エポキシ１００質量部を基準として、
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好ましくは約１質量部以上、又は約２質量部以上、又は約３質量部以上であり、混合物の
粘度上昇抑制の観点、及び硬化物の耐熱性を損なわない観点から、好ましくは約５０質量
部以下、又は約４０質量部以下、又は約３０質量部以下の量である。
【００５８】
　硬化促進剤及び／又は架橋剤を使用する場合、これらの使用量は、用いる潜在性硬化剤
の種類及び量等を考慮して選択するのがよい。硬化を良好に進行させる観点から、硬化促
進剤及び架橋剤の量は、それぞれ、エポキシ１００質量部を基準として、例えば約１質量
部以上、又は約２質量部以上、又は約３質量部以上であることができ、また、混合物の粘
度上昇抑制、及び貯蔵安定性の観点から、例えば約２０質量部以下、又は約１５質量部以
下、又は約１０質量部以下であることができる。
【００５９】
　（Ｅ）任意成分
　エポキシ接着剤は、任意成分を更に含むことができる。任意成分としては：ヒュームド
シリカやアマイド系、炭酸カルシウム微粒子等のレオロジー調整剤；フェノール系、イオ
ウ系等の酸化防止剤；エポキシ変性アルコキシシラン等のシランカップリング剤；難燃剤
；着色剤；レベリング剤；消泡剤；溶剤；分散剤等を例示できる。
【００６０】
　任意成分の使用量は、本発明の効果を損なわない範囲において適宜決定することができ
る。分散剤は、低粘度化の観点においてフィラーの種類に応じて選択するのがよい。フィ
ラーの総質量１００質量部基準で、約１０質量部以上、約２０質量部以上、又は約５０質
量部以上、また約５００質量部以下、約３００質量部以下、又は約２００質量部以下の量
で使用することができる。
【００６１】
　レオロジー調整剤は、エポキシ接着剤の総質量１００質量％基準で、約０．１質量％以
上、約０．２質量％以上、又は約０．５質量％以上、また約１５質量％以下、約１０質量
％以下、又は約５質量％以下の量で使用することができる。
【００６２】
　エポキシ接着剤は、例えば、上記成分を必要に応じて加熱しながらミキサーで混合し、
必要に応じて脱泡することにより調製することができる。
【００６３】
　好ましい態様において、エポキシ接着剤を円錐平板型粘度計によって２５℃及び回転数
２００秒-1で測定したときの粘度は、約１０Ｐａ・ｓ以上約２００Ｐａ・ｓ以下である。
上記粘度は、エポキシ接着剤の操作性の観点から、好ましくは約１５Ｐａ・ｓ以上、又は
約２０Ｐａ・ｓ以上、又は約２５Ｐａ・ｓ以上、また約１８０Ｐａ・ｓ以下、又は約１７
０Ｐａ・ｓ以下、又は約１６０Ｐａ・ｓ以下である。
【００６４】
　好ましい態様において、エポキシ接着剤を硬化させて得た測定試料を動的粘弾性測定装
置によって測定したときのガラス転移温度（Ｔｇ）は、約１６０℃以上である。上記ガラ
ス転移温度（Ｔｇ）は、耐熱性が良好であるという観点から、好ましくは約１６０℃以上
、又は約１８０℃以上、又は約１９０℃以上、又は約２００℃以上であり、エポキシ接着
剤の高粘度化の抑制、及び、周囲の部材及び被着体に影響を及ぼさない程度の硬化温度下
でエポキシ樹脂の架橋を可能な限り進行させるという観点から、好ましくは約３５０℃以
下、又は約３３０℃以下、又は約３００℃以下である。
【００６５】
　好ましい態様において、エポキシ接着剤を動的粘弾性測定装置を用いて測定したときの
貯蔵弾性率は、接着剤の良好な剛性を持つという観点から、２５℃において、約１ＧＰａ
以上、又は約２ＧＰａ以上、又は約３ＧＰａ以上であり、接着剤の良好な耐熱衝撃性の観
点から、約９．５ＧＰａ以下、又は約８．５ＧＰａ以下、又は約７．５ＧＰａ以下である
。
【００６６】
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　好ましい態様において、エポキシ接着剤を動的粘弾性測定装置を用いて測定したときの
、２５℃での貯蔵弾性率に対する２２５℃での貯蔵弾性率の比（２２５℃での貯蔵弾性率
／２５℃での貯蔵弾性率の百分率）は、接着剤の良好な耐熱衝撃性の観点から、約２．２
％以上、又は約３．０％以上である。
　好ましい態様において、エポキシ接着剤を動的粘弾性測定装置を用いて測定したときの
、２５℃での貯蔵弾性率と２２５℃での貯蔵弾性率との差は、接着剤の良好な耐熱衝撃性
の観点から、約７．３ＧＰａ以下、又は約７．０ＧＰａ以下である。
【００６７】
　好ましい態様において、エポキシ接着剤の密度は、接着剤の機械強度が良好であるとい
う観点から、約１．２以上、又は約１．３以上、又は約１．４以上であり、接着剤の軽量
化という観点から、約２．０以下、又は約１．９以下、又は約１．７以下である。
【００６８】
＜エポキシ接着剤の用途＞
　本開示のエポキシ接着剤は、金属、コーティングされた金属、プラスチック及び充填プ
ラスチック基材、ガラス繊維、木材などを含む様々な材質の被着体を互いに結合させるこ
とができる。エポキシ接着剤は、必要に応じて加熱しながら、被着体に適用することがで
きる。その後、加熱することにより、エポキシ接着剤は硬化して被着体間を接着する。エ
ポキシ接着剤の硬化条件は、該接着剤の配合によって異なるが、一態様において、例えば
約１００℃以上、又は約１１０℃以上、又は約１２０℃以上、また約２５０℃以下、又は
約２３０℃、又は約２００℃以下の硬化温度、及び例えば約５分間～約９０分間、又は約
１０分間～約６０分間の硬化時間で、硬化させることができる。硬化条件のより典型的な
例としては、１４０℃×３０分間、又は１８０℃×１０分間を挙げることができる。
【００６９】
　本開示のエポキシ接着剤は、使用時の熱衝撃によるクラックの発生が抑制されるという
利点を有する。このようなエポキシ接着剤は、大きな温度変化が接着剤に加わるような部
材に対して特に好適に適用される。このような部材としては、自動車用部材（例えばモー
ターの巻線固定、マグネット固定、エンジンルーム近傍の部材固定、インターバルユニッ
トにおいて昇圧コンバータに配置されるリアクトルのコア材の接着等）、その他自動車用
部材（例えば自動車用インバータユニットにおいて昇圧コンバータ内に配置されるリアク
トルのコア材の接着等）等が挙げられる。モーターとしては、ＤＣブラシ付きモーター、
ブラシレスモーター等が挙げられる。巻線（例えば銅線）及び該巻線の端部と接続された
コミュテータ（整流子）を有するローター（回転子）と、永久磁石を有するステーター（
固定子）とを備えるＤＣモーターにおいては、使用時に熱や振動、銅線の緩みなどから電
気的接続が損なわれること、および銅線の断線を防止してモーターの信頼性を確保する目
的で、コミュテータ周辺の巻線部を固着・補強および巻き線の固着をするように接着剤が
配置されている。
【００７０】
　本開示で、ＤＣブラシ付きモーターとは、巻線（例えば銅線）及び該巻線の端部と接続
されたコミュテータ（整流子）を有するローター（回転子）と、永久磁石を有するステー
ター（固定子）とを備えるＤＣモーターを意味する。なお、ブラシレスモーターとは、永
久磁石を有するローター（回転子）と、巻線（例えば銅線）及び該巻線の端部が接続され
たステーター（固定子）とを備えるモーターを意味する。ＤＣブラシ付きモーターにおい
ては、巻線が接続されている構造のローターが回転するため、長期のモーター使用による
ローターの回転動作を経ても巻線との電気的接続が良好に維持できる接着剤が望まれる。
【００７１】
　本開示の別の態様は、本開示のエポキシ接着剤を含む、ＤＣブラシ付きモーターの巻線
固着用接着剤（すなわち、巻線を固着・補強・封止するための接着剤）を提供する。典型
的な態様において、巻線は銅線である。本開示のエポキシ接着剤は、ＤＣブラシ付きモー
ターの巻線を固着するための接着剤として特に有用であり、特に、自動車のエンジンルー
ム近傍に配置されるＤＣブラシ付きモーターの巻線固定用として有用である。自動車のエ
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ンジンルーム近傍に用いられるモーターの使用条件は、振動に加えて、例えば摂氏でマイ
ナスとなる温度（例えば寒冷地での使用開始温度）と約１２０℃以上の高温（例えばアク
セル全開時）との間の温度変化といった急激で大きい温度変化を伴う。このような過酷な
使用条件下でも、本開示のエポキシ接着剤は、巻線の良好な電気的接続の維持を実現し得
る。
【実施例】
【００７２】
　以下、実施例を挙げて本発明の例示の態様を更に説明するが、本発明はこれら実施例に
は何ら限定されない。
【００７３】
１．材料
　表１に示す材料を用いた。
【００７４】
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【表１】

【００７５】
２．評価方法
（１）熱衝撃試験
　オリファントワッシャー試験片を作製し、熱衝撃試験を実施した。エポキシ接着剤をオ
リファントワッシャーの中央部の空洞に設置した外径約３９ｍｍ、高さ１１ｍｍの金属缶
（ブリキ製）内に注入し、１２０℃で６０分間の条件で硬化させて硬化物を得た。測定条
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測定条件　：－４０℃×３０分　⇔　１６０℃×３０分
サイクル数：５０サイクル及び１００サイクル
所定のサイクル数後のクラック発生を確認した。
【００７６】
（２）比重
　ガラス瓶の重量（Ｗ１）ｇ、そのガラス瓶の中に標準温度で満たされた水の重量（Ｗ２
）ｇとした。同様に、標準温度に調整した接着剤を注入し満たされた重量（Ｗ３）ｇとし
た。
次式により比重を算出した。
（Ｗ３－Ｗ１）／（Ｗ２－Ｗ１）
計算によって得られた値を比重とした。
【００７７】
（３）ガラス転移温度（Ｔｇ）及び貯蔵弾性率（Ｅ’）
　エポキシ接着剤を、１５０℃で３０分間の条件で硬化させて得た硬化物のガラス転移温
度（Ｔｇ）及び貯蔵弾性率（Ｅ’）を動的粘弾性測定装置（ＤＭＡ）にて測定した。測定
条件は以下のとおりである。
試験片：５ｍｍ×１０ｍｍ×０．０３ｍｍ
測定モード：引張りモード
歪周波数：１０Ｈｚ
昇温速度：４℃／分
　ガラス転移温度は、貯蔵弾性率（Ｅ’）／損失弾性率（Ｅ”）で定義されるｔａｎδの
ピークの温度として得た。
【００７８】
３．実験
［実施例１～７、比較例１～２］
　表１に示す配合成分をミキサーにて混合し、エポキシ接着剤を得た。得られたエポキシ
接着剤の性能評価を前述の手順で行った。
　結果を表２に示す。
【００７９】
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【表２】

【００８０】
　なお、上記体積比率は、各原料の密度又は比重の値から接着剤の各成分の体積を算出す
ることで計算した。
【００８１】
　実施例１～７の接着剤は、いずれも低密度でありながら、－４０℃から１６０℃という
過酷は温度変化条件下で高い耐熱衝撃性を示した。一方、比較例１及び２（中空粒子を用
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【００８２】
　図１は、実施例５及び６、並びに比較例１及び２における動的粘弾性測定装置（ＤＭＡ
）測定結果を示す図である。特に２５℃付近のガラス領域では、実施例５及び６の貯蔵弾
性率が比較例１及び２の貯蔵弾性率よりも低く、２２５℃付近のゴム領域においては逆に
比較例１及び２の貯蔵弾性率が実施例５及び６よりも高い。言い換えると、実施例５及び
６に係るエポキシ接着剤は、ガラス状態では比較的低弾性を示し、一方でゴム状領域では
比較的高い弾性率を有していることから貯蔵弾性率の温度依存性が比較的小さいエポキシ
接着剤である。これにより、低温域と高温域とのサイクル試験において、硬さの変化が抑
えられるだけでなく、熱サイクル時の応力を低減することでクラックの発生や銅線の移動
が抑えられると考えられる。
【産業上の利用可能性】
【００８３】
　本開示に係るエポキシ接着剤は、ＤＣブラシ付きモーター等の自動車用部材を含む種々
の用途に好適に適用できる。本発明の実施態様の一部を以下の態様１～９に記載する。
［態様１］
　エポキシと、フィラーとを含み、
　前記エポキシが、３官能以上の液状エポキシを含み、
　前記フィラーが、中空粒子を含む、エポキシ接着剤。
［態様２］
　前記エポキシ１００質量部に対する前記中空粒子の量が、０．１質量部～６０質量部で
ある、態様１に記載のエポキシ接着剤。
［態様３］
　前記エポキシ１００質量部に対する前記フィラーの量が、２０質量部～３６０質量部で
ある、態様１又は２に記載のエポキシ接着剤。
［態様４］
　前記フィラーの総量１００質量％のうち、前記中空粒子の量が５５質量％以下である、
態様１～３のいずれかに記載のエポキシ接着剤。
［態様５］
　前記エポキシ１００質量％に対する前記３官能以上の液状エポキシの量が、３０質量％
～９５質量％である、態様１～４のいずれかに記載のエポキシ接着剤。
［態様６］
　前記エポキシ接着剤１００体積％に対する前記フィラーの量が、３４体積％～８０体積
％である、態様１～５のいずれかに記載のエポキシ接着剤。
［態様７］
　エポキシ接着剤を動的粘弾性測定装置を用いて測定したときの、２５℃での貯蔵弾性率
が、１ＧＰａ以上、７．５ＧＰａ以下である、態様１～６のいずれかに記載のエポキシ接
着剤。
［態様８］
　エポキシ接着剤を動的粘弾性測定装置を用いて測定したときの、２５℃での貯蔵弾性率
に対する２２５℃での貯蔵弾性率の比（２２５℃での貯蔵弾性率／２５℃での貯蔵弾性率
）が、２．２％以上である、態様１～７のいずれかに記載のエポキシ接着剤。
［態様９］
　態様１～８のいずれかに記載のエポキシ接着剤を含む、ＤＣブラシ付きモーターの巻線
固着用接着剤。
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