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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】金属や合成樹脂を強固に接着する接着剤を提供する。
【解決手段】下記（Ａ）成分、（Ｂ）成分、及び（Ｃ）成分からなる接着剤。（Ａ）成分
：分子内に、下記（ｉ）の繰り返し単位、及び／又は（ｉｉ）の繰り返し単位を有するラ
ダー型ポリシルセスキオキサンの一種、或いは二種以上

（Ｂ）成分：硬化剤（Ｃ）成分：溶剤
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記（Ａ）成分、（Ｂ）成分、および（Ｃ）成分からなることを特徴とする接着剤。
（Ａ）成分：分子内に、分子内に、下記（ｉ）で示される繰り返し単位、（ｉｉ）で示さ
れる繰り返し単位、または、（ｉ）および（ii）で示される繰り返し単位を有するポリシ
ルセスキオキサン化合物の一種若しくは二種以上
【化１】

〔式中、Ｒ１は重合性官能基を有する基を表し、
Ｒ２は、Ｒ１で表される基；
エポキシ基、グリシジルオキシ基、（メタ）アクリロイル基、（メタ）アクリロイルオキ
シ基、ビニル基、シアノ基、メルカプト基、オキソ基、アセトアセトキシ基、および、置
換されていてもよいアミノ基からなる群から選ばれる少なくとも一種の置換基を有してい
てもよい炭素数１～６のアルキル基；
エポキシ基、グリシジルオキシ基、（メタ）アクリロイル基、（メタ）アクリロイルオキ
シ基、ビニル基、シアノ基、メルカプト基、オキソ基、アセトアセトキシ基、および、置
換されていてもよいアミノ基からなる群から選ばれる少なくとも一種の置換基を有してい
てもよい炭素数１～６のアルコキシ基；または、
ニトロ基、シアノ基、ハロゲン原子、炭素数１～６のアルコキシ基および炭素数１～６の
アルキル基から選ばれる置換基を有していてもよいフェニル基；
を表す。〕
（Ｂ）成分：硬化剤
（Ｃ）成分：溶剤
【請求項２】
　前記Ｒ１の重合性官能基が、エポキシ基、グリシジルオキシ基、（メタ）アクリロイル
基、（メタ）アクリロイルオキシ基またはビニル基である請求項１に記載の接着剤。
【請求項３】
　前記Ｒ１が、置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキレン基、または置換基を
有していてもよいフェニレン基に、前記重合性官能基が結合した基である請求項１または
２に記載の接着剤。
【請求項４】
　接着する材料が、ガラス、セラミックス、金属および合成樹脂からなる群から選ばれる
少なくとも一種である請求項１～３のいずれかに記載の接着剤。
【請求項５】
　前記金属が、銅、アルミニウム、金、白金およびこれらの金属の合金のうちのいずれか
である請求項４に記載の接着剤。
【請求項６】
　基材の少なくとも一方の面に、請求項１～３のいずれかに記載の接着剤を用いて形成さ
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れた接着剤層を有する接着シート。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ラダー型ポリシルセスキオキサンを含有する、金属や合成樹脂を強固に接着
する接着剤、及びこの接着剤を用いて形成された接着剤層を有する接着シートに関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来、絶縁性基材の表面に回路が形成されたプリント配線板が、電子部品や半導体素子
に広く用いられている。近年においては、電子機器の小型化、高機能化の要求に伴い、該
プリント配線板に対しては、回路の高密度化、薄型化が要望されている。
【０００３】
　このような微細回路を実現する高精細プリント配線板の製造方法としては、セミアディ
ティブ法と呼ばれる方法が提案されている。この方法は、高分子材料よりなる絶縁基板の
表面に無電解銅めっきを行い、無電解めっきにより形成された銅薄層をエッチング除去し
て回路パターンを形成するため、微細な回路パターンを精度良く形成することが可能とな
る。
【０００４】
　しかしながら、セミアディティブ法においては、絶縁基板と回路パターンとの間に無電
解めっきによる銅薄層が存在するが、この層は本質的には絶縁基板に対する接着性を有さ
ない。そのため、絶縁基板表面の凹凸が比較的大きい場合には、回路パターンと絶縁基板
間の接着は銅薄層のアンカー効果により良好に保たれるものの、絶縁基板として表面平滑
なものを用いた場合、接着性が不十分であり、形成された回路の基板に対する接着強度が
十分ではないという問題がある。
【０００５】
　そこで、回路の接着強度を向上させる目的で、絶縁基板の表面を粗面化することが行わ
れている（特許文献１等）。
このような絶縁基板表面の凹凸は、形成される回路パターンのライン／スペースの値が大
きい場合には問題となりにくいが、より精細な回路パターンを形成する場合においては、
高密度の極細線回路線が、絶縁基板表面の凹凸の影響を受けることになる。
【０００６】
　上述のように、近年においては、プリント配線板に形成する回路の高密度化、薄型化が
要望されており、平滑性を有する絶縁基板を用いる場合においても、接着性が低下しない
回路形成技術が切望されている。
【０００７】
　本発明に関連して、ラダー型構造を有するポリシルセスキオキサンは、硬度、耐熱性、
耐候性等に優れる薄膜を形成する高分子として知られている（特許文献２～５等）。
　また、特許文献６には、水酸基を含有するポリオルガノシルセスキオキサン、アルコー
ル性水酸基を有するアクリル共重合体樹脂、及びポリイソシアナート化合物を含有する樹
脂組成物は、金属、特にアルミニウムとの密着性に優れることが開示されている。
　しかしながら、特許文献２～６には、ラダー型構造を有するポリシルセスキオキサンが
、金属や合成樹脂を強固に接着する接着剤となることは記載されていない。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】特開２００３－４９０７９号公報
【特許文献２】特開昭５８－５９２２２号公報
【特許文献３】特開平７－７０３２１号公報
【特許文献４】特開平８－９２３７４号公報
【特許文献５】特開平６－３０６１７３号公報
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【特許文献６】特開平１０－８７８３４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は、ある種のラダー型ポリシルセスキオキサンを含有する、金属や合成樹脂を強
固に接着する接着剤、及びこの接着剤を用いて形成された接着剤層を有する接着シートを
提供することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明者らは、上記課題を解決すべく鋭意研究を重ねた結果、３－グリシドキシプロピ
ルトリメトキシシラン等の分子末端に重合性官能基を有するアルコキシシラン化合物を縮
重合することにより、ラダー型ポリシルセスキオキサンを合成した。そして、このものに
、２－エチル－４－メチルイミダゾール等の硬化剤を添加して得られる組成物は、金属や
合成樹脂を強固に接着する接着剤となることを見出し、本発明を完成するに至った。
【００１１】
　かくして本発明の第１によれば、下記（１）～（６）の接着剤が提供される。
（１）分子内に、式（Ｉ）
【００１２】
【化１】

【００１３】
〔式中、Ｒ１は重合性官能基を有する基を表し、
Ｒ２は、Ｒ１で表される基、置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキル基、置換
基を有していてもよい炭素数１～６のアルコキシ基、または置換基を有していてもよいフ
ェニル基を表す。〕
で示される繰り返し単位を有するラダー型ポリシルセスキオキサンを含有することを特徴
とする接着剤。
【００１４】
（２）前記Ｒ１の重合性官能基が、エポキシ基、グリシジルオキシ基、（メタ）アクリロ
イル基、（メタ）アクリロイルオキシ基またはビニル基である（１）に記載の接着剤。
（３）前記Ｒ２が、エポキシ基、グリシジルオキシ基、（メタ）アクリロイル基、（メタ
）アクリロイルオキシ基、ビニル基、シアノ基、メルカプト基、オキソ基（＝Ｏ）、アセ
トアセトキシ基〔ＣＨ３Ｃ（＝Ｏ）ＣＨ２Ｃ（＝Ｏ）Ｏ－〕、および、置換されていても
よいアミノ基からなる群から選ばれる少なくとも１種の置換基を有していてもよい、炭素
数１～６のアルキル基、炭素数１～６のアルコキシ基またはフェニル基である（１）又は
（２）に記載の接着剤。
【００１５】
（４）前記Ｒ１が、置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキレン基、または置換
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基を有していてもよいフェニレン基に、前記重合性官能基が結合した基である（１）～（
３）のいずれかに記載の接着剤。
（５）接着する材料が、ガラス、セラミックス、金属及び合成樹脂からなる群から選ばれ
る少なくとも１種である（１）～（４）のいずれかに記載の接着剤。
（６）前記金属が、銅、アルミニウム、金、白金及びこれらの金属の合金のうちのいずれ
かである（５）に記載の接着剤。
【００１６】
本発明の第２によれば、下記（７）の接着シートが提供される。
（７）基材の少なくとも一方の面に、前記（１）～（４）のいずれかに記載の接着剤を用
いて形成された接着剤層を有する接着シート。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明の接着剤によれば、金属や合成樹脂を強固に接着することができる。
また、本発明の接着剤を用いて形成された接着剤層を有する接着シートは、各種接着対象
材料に対する接着力に優れる。
本発明によれば、絶縁基板として表面平滑なものを用いて、その表面に金属からなる導体
回路を形成した場合であっても、形成された回路は、基板に対して十分な接着強度を有す
る。
【発明を実施するための形態】
【００１８】
　以下、本発明を詳細に説明する。
１）接着剤
本発明の接着剤は、分子内に、前記式（Ｉ）で示される繰り返し単位を有するラダー型ポ
リシルセスキオキサンを含有することを特徴とする。
【００１９】
　前記式（I）中、
　Ｒ１は、重合性官能基を有する基を表す。
重合性官能基は、光重合反応、熱重合反応、ラジカル重合反応、架橋反応を起こす性質を
有する基である。
重合性官能基の具体例としては、エポキシ基、グリシジルオキシ基、（メタ）アクリロイ
ル基、（メタ）アクリロイルオキシ基またはビニル基等が挙げられる。
【００２０】
　これらの中でも、前記Ｒ１としては、より優れた接着力を有する接着剤が得られること
から、エポキシ基やグリシジルオキシ基、（メタ）アクリロイル基、（メタ）アクリロイ
ルオキシ基、ビニル基等の重合性官能基が、下記に示すような連結基と結合した基である
ことが特に好ましい。
【００２１】
　連結基は、ポリシルセスキオキサン分子中のＳｉ原子と重合性官能基とを連結する基で
ある。
　連結基の具体例としては、置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキレン基、置
換基を有していてもよいフェニレン基、置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキ
レン基と置換基を有していてもよいフェニレン基の組み合わせ等が挙げられる。
【００２２】
　前記置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキレン基のアルキレン基の具体例と
しては、メチレン基、エチレン基、プロピレン基、トリメチレン基、テトラメチレン基等
が挙げられる。
【００２３】
　前記炭素数１～６のアルキレン基の置換基としては、フッ素原子、塩素原子、臭素原子
等のハロゲン原子；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基；等が挙げ
られる。
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【００２４】
　前記置換基を有していてもよいフェニレン基のフェニレン基としては、ｏ－フェニレン
基、ｐ－フェニレン基、ｍ－フェニレン基等が挙げられる。
　前記フェニレン基の置換基としては、ニトロ基；シアノ基；フッ素原子、塩素原子、臭
素原子等のハロゲン原子；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基；メ
チル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；等が挙げられる。
【００２５】
　また、連結基は、上述した、置換基を有していてもよい（炭素数１～６のアルキレン基
、フェニレン基、及びこれらの組み合わせ）に、さらに、酸素原子を介して結合していて
もよい。
【００２６】
　これらの中でも、本発明においては、前記Ｒ１が、３－グリシジルオキシプロピル基ま
たは３－（メタ）アクリロイルオキシプロピル基であるのが好ましい。
【００２７】
　Ｒ２は、Ｒ１で表される基、置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキル基、置
換基を有していてもよい炭素数１～６のアルコキシ基、又は置換基を有していてもよいフ
ェニル基を表す。
【００２８】
　前記Ｒ２の置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルキル基の炭素数１～６のアル
キル基としては、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基
、ｓｅｃ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基等が挙げられる。
【００２９】
　前記Ｒ２の置換基を有していてもよい炭素数１～６のアルコキシ基の炭素数１～６のア
ルコキシ基としては、メトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基、ブトキシ基、ペンチルオ
キシ基等が挙げられる。
【００３０】
　前記Ｒ２の炭素数１～６のアルキル基、及び炭素数１～６のアルコキシ基の置換基とし
ては、エポキシ基、グリシジルオキシ基、（メタ）アクリロイル基、（メタ）アクリロイ
ルオキシ基、ビニル基、シアノ基、メルカプト基、オキソ基、アセトアセトキシ基、およ
び、置換されていてもよいアミノ基等が挙げられる。
【００３１】
　前記フェニル基の置換基としては、ニトロ基；シアノ基；フッ素原子、塩素原子、臭素
原子等のハロゲン原子；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基；メチ
ル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；等が挙げられる。
【００３２】
　前記Ｒ２の炭素数１～６のアルキル基、炭素数１～６のアルコキシ基、及びフェニル基
は、任意の位置に置換基を有していてもよく、又、同一または相異なる複数個の置換基を
有していてもよい。
【００３３】
　これらの中でも、本発明においては、前記Ｒ２が、Ｒ１で表される基、フェニル基、２
－シアノエチル基、３－メルカプトプロピル基、３－（アセトアセトキシ）プロピル基、
アセトアセトキシ基、又は３－（Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ）プロピル基のいずれかである
ことが好ましい。
【００３４】
　ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）は、例えば、次のようにして製造することができ
る。すなわち、式（１）：（Ｒ１）Ｓｉ（ＯＲ４）ｐ（Ｘ１）３－ｐで表されるシラン化
合物（以下、「シラン化合物（１）」と略記する。）、及びシラン化合物（１）１質量部
に対し、０～１００倍量の、式（２）：Ｒ２Ｓｉ（ＯＲ５）ｑ（Ｘ２）３－ｑで表される
シラン化合物（以下、「シラン化合物（２）」と略記する。）を、酸触媒又は塩基触媒の
存在下に縮合させることにより、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）を得ることができ
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る。
【００３５】
　上記式（１）及び式（２）中、Ｒ１及びＲ２は前記と同じ意味を表す。
Ｒ４及びＲ５は、それぞれ独立してメチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル
基、ｎ－ブチル基等の炭素数１～６のアルキル基を表し、メチル基又はエチル基がそれぞ
れ好ましい。
Ｘ１及びＸ２は、それぞれ独立して塩素原子、臭素原子等のハロゲン原子を表し、塩素原
子がそれぞれ好ましい。
また、ｐ及びｑは０～３の整数を表す。
【００３６】
　シラン化合物（１）の具体例としては、γ－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン
、γ－グリシドキシプロピルトリエトキシシラン、γ－グリシジルプロピルトリメトキシ
シラン、γ－グリシジルプロピルトリエトキシシラン等のエポキシ基を有するアルコキシ
シラン化合物；
【００３７】
　アクリロキシメチルトリメトキシシラン、アクリロキシメチルトリエトキシシラン、２
－アクリロキシエチルトリメトキシシラン、２－アクリロキシエチルトリエトキシシラン
、３－アクリロキシプロピルトリメトキシシラン、３－アクリロキシプロピルトリエトキ
シシラン、４－アクリロキシブチルトリメトキシシラン、４－アクリロキシブチルトリエ
トキシシラン等のアクリロキシ基を有するアルコキシシラン化合物；
【００３８】
メタクリロキシメチルトリメトキシシラン、メタクリロキシメチルトリエトキシシラン、
メタクリロキシメチルトリプロポキシシラン、２－メタクリロキシエチルトリメトキシシ
ラン、２－メタクリロキシエチルトリエトキシシラン、２－メタクリロキシエチルトリプ
ロポキシシラン、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン、３－メタクリロキシ
プロピルトリエトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルトリプロポキシシラン、４－
メタクリロキシブチルトリメトキシシラン、４－メタクリロキシブチルトリエトキシシラ
ン、４－メタクリロキシブチルトリプロポキシシラン等のメタクリロキシ基を有するアル
コキシシラン化合物；
【００３９】
ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン等のビニル基を有するアルコキシ
シラン化合物；等が挙げられる。
これらのシラン化合物（１）は１種単独で、あるいは２種以上を組み合わせて用いること
ができる。
【００４０】
　また、シラン化合物（２）の具体例としては、メチルトリメトキシシラン、メチルトリ
エトキシシラン、エチルトリメトキシシラン、エチルトリエトキシシラン、ｎ－プロピル
トリメトキシシラン、ｎ－プロピルトリエトキシシラン等のアルキル基を有するアルコキ
シシラン化合物；
【００４１】
シアノメチルトリメトキシシラン、シアノメチルトリエトキシシラン、２－シアノエチル
トリメトキシシラン、２－シアノエチルトリエトキシシラン、３－シアノプロピルトリメ
トキシシラン、３－シアノプロピルトリエトキシシラン、４－シアノブチルトリメトキシ
シラン、４－シアノブチルトリエトキシシラン等のシアノ基を有するアルコキシシラン化
合物；
【００４２】
γ－メルカプトプロピルトリメトキシシラン、γ－メルカプトプロピルトリエトキシシラ
ン、β－メルカプトプロピルトリメトキシシラン、β－メルカプトプロピルトリエトキシ
シラン等のメルカプト基を有するアルコキシシラン化合物；
【００４３】
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３－アミノプロピルトリメトキシシラン、３－アミノプロピルトリエトキシシラン、γ－
（２－アミノエチル）アミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－（２－アミノエチル）－
３－アミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－フェニル－３－アミノプロピルトリメトキ
シシラン、Ｎ－２－（アミノエチル）－３－アミノプロピルトリメトキシシラン等のアミ
ノ基を有するアルコキシシラン化合物；
【００４４】
３－（Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノ）プロピルトリメトキシシラン、３－（Ｎ，Ｎ－ジメチル
アミノ）プロピルトリエトキシシラン等のジメチルアミノ基を有するアルコキシシラン化
合物；
【００４５】
アセトアセトキシトリメトキシシラン、アセトアセトキシトリエトキシシラン、３－アセ
トアセトキシプロピルトリメトキシシラン、３－アセトアセトキシプロピルトリエトキシ
シラン等のアセトアセトキシ基〔ＣＨ３Ｃ（＝Ｏ）ＣＨ２Ｃ（＝Ｏ）Ｏ－〕を有するアル
コキシシラン化合物；
【００４６】
アセトキシメチルトリメトキシシラン、アセトキシメチルトリエトキシシラン、３－アセ
トキシプロピルトリメトキシシラン、３－アセトキシプロピルトリエトキシシラン等のア
セトキシ基を有するアルコキシシラン化合物；等が挙げられる。
　これらのシラン化合物（２）は１種単独で、あるいは２種以上を組み合わせて用いるこ
とができる。
【００４７】
　シラン化合物（１）とシラン化合物（２）との混合割合は任意に設定することができる
が、通常、質量比で、シラン化合物（１）：シラン化合物（２）＝１００：０～１：９９
の範囲である。
【００４８】
　ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）を得る反応に用いる有機溶媒としては、例えば、
ベンゼン、トルエン、キシレン等の芳香族炭化水素類；酢酸メチル、酢酸エチル、酢酸プ
ロピル、プロピオン酸メチル等のエステル類；アセトン、メチルエチルケトン、メチルイ
ソブチルケトン、シクロヘキサノン等のケトン類；メチルアルコール、エチルアルコール
、ｎ－プロピルアルコール、イソプロピルアルコール、ｎ－ブチルアルコール、イソブチ
ルアルコール、ｓｅｃ－ブチルアルコール、ｔ－ブチルアルコール等のアルコール類；水
；等が挙げられる。
　これらの溶媒は１種単独で、あるいは２種以上を混合して用いることができる。
【００４９】
用いる酸触媒としては、塩酸、硫酸等の無機酸；ｐ－トルエンスルホン酸、ｐ－トルエン
スルホン酸１水和物、スルホン酸、メタンスルホン酸、エタンスルホン酸、酢酸、蟻酸等
の有機酸が挙げられる。
【００５０】
　また用いる塩基触媒としては、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、水酸化マグネシウ
ム、水酸化カルシウム等の金属水酸化物；ナトリウムメトキシド、ナトリウムエトキシド
、カリウムメトキシド、カリウムｔ－ブトキシド、マグネシウムメトキシド、マグネシウ
ムエトキシド等の金属アルコキシド；メチルアミン、エチルアミン、ブチルアミン等の１
級アミン；ジエチルアミン、ジブチルアミン等の２級アミン；トリエチルアミン、ジイソ
プロピルエチルアミン等の３級アミン；ピリジン、１，８－ジアザビシクロ［５．４．０
］ウンデセ－７－エン（ＤＢＵ）等の含窒素複素環化合物；等が挙げられる。
【００５１】
　酸触媒又は塩基触媒の使用量は、シラン化合物（１）１００質量部に対して、通常、０
．００１質量部～２５質量部、好ましくは０．０１質量部～２０質量部の範囲である。
　反応温度は、通常０℃から用いられる溶媒の沸点までの温度範囲、好ましくは４０℃～
１３０℃の範囲である。反応温度があまりに低いと縮合反応の進行が不十分となる場合が
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ある。一方、反応温度が高くなりすぎるとゲル化抑制が困難となる。反応は、通常数分か
ら数時間で完結する。
【００５２】
　シラン化合物（１）及び／又はシラン化合物（２）から得られる（共）重縮合物の繰り
返し単位は、下記式（ｉ）～（iii）のいずれかで表される。
【００５３】
【化２】

【００５４】
（式中、Ｒ１及びＲ２は前記と同じ意味を表す。）
　本発明に用いるポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）は、分子内に、少なくとも（ｉ）
及び／又は（ｉｉ）の繰り返し単位を有していれば特に制限されない。本発明に用いるポ
リシルセスキオキサン化合物（Ｉ）が、上記に示す（ｉ）及び（ｉｉ）、（ｉ）及び（ｉ
ｉｉ）、（ｉｉ）及び（ｉｉｉ）、又は（ｉ）、（ｉｉ）及び（ｉｉｉ）の繰り返し単位
を有する共重合体の場合、この共重合体は、ランダム共重合体、部分ブロック共重合体、
完全ブロック共重合体等、どのような共重縮合物であってもよい。さらには、上記（共）
重合体のいずれか１種と（ｉ）、（ｉｉ）及び（ｉｉｉ）の繰り返し単位を有する（共）
重合体のうちのいずれか１種以上との混合物であってもよい。
【００５５】
　また、本発明においては、前記（ｉ）で表される繰り返し単位は、下記（ｉｖ）に示す
繰り返し単位等であってもよい。
【００５６】
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【化３】

【００５７】
　以上のようにして、線状にのびたラダー構造と称される繰り返し単位構造を有するポリ
シルセスキオキサン化合物（Ｉ）を得ることができる。ラダー構造を有しているか否かは
、例えば、反応生成物の赤外線吸収スペクトルやＸ線回折測定を行うことによって確認す
ることができる。
【００５８】
　得られるポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）の数平均分子量（Ｍｎ）は、通常５００
～３０，０００、好ましくは１，０００～２０，０００の範囲である。数平均分子量は、
例えば、ＳＥＣ（サイズ・エクスクルージョン・クロマトグラフィー）によるポリスチレ
ン換算により求めることができる。
【００５９】
　また、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）の分子量分布（Ｍｗ／Ｍｎ）は、特に制限
されないが、通常１．０～３．０．好ましくは１．１～２．０の範囲である。
【００６０】
　本発明の接着剤は、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）の１種又は２種以上を含有す
ることを特徴とする。
本発明の接着剤は、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）に加えて、硬化剤を含有してい
てもよい。
【００６１】
　用いる硬化剤としては、熱硬化剤であっても光重合開始剤であってもよい。本発明にお
いては、硬化剤は、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）が有する重合性官能基の種類に
よって使い分けることができる。
【００６２】
　例えば、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）がエポキシ基、グリシジルオキシ基を有
する場合には、イミダゾール、２－メチルイミダゾール、２－エチル－４－メチルイミダ
ゾール、２－メルカプトメチルベンゾイミダゾール、２－エチルイミダゾール－４－ジチ
オカルボン酸、２－メチルイミダゾール－４－カルボン酸、１－（２－アミノエチル）－
２－メチルイミダゾール、１－（２－シアノエチル）－２－メチルイミダゾール、２－フ
ェニル－４，５－ジヒドロキシメチルイミダゾール、ベンゾイミダゾール、２－エチル－
４－チオカルバモイルイミダゾール等のイミダゾール類；ピラゾール、３－アミノ－４－
シアノ－ピラゾール等のピラゾール類；１，２，４－トリアゾール、２－アミノ－１，２
，４－トリアゾール、１，２－ジアミノ－１，２，４－トリアゾール、１－メルカプト－
１，２，４－トリアゾール等のトリアゾール類；２－アミノトリアジン、２，４－ジアミ
ノ－６－（６－（２－（２メチル－１－イミダゾリル）エチル）トリアジン、２，４，６
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－トリメルカプト－ｓ－トリアジン－トリソディウムソルト等のトリアジン類；等の熱硬
化剤の使用が好ましい。これらの熱硬化剤の使用によって、ポリシルセスキオキサン化合
物（Ｉ）を含有する接着剤を熱硬化させることができる。
【００６３】
　また、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）が、（メタ）アクリロイル基、（メタ）ア
クリロイルオキシ基またはビニル基で表される基を有する場合には、２，２－ジメトキシ
－１，２－ジフェニルエタン－１－オン等のベンジルジメチルケタール系化合物；１－ヒ
ドロキシシクロヘキシルフェニルケトン、２－ヒドロキシ－２－メチル－１－フェニルプ
ロパン－１－オン、１－［４－（２－ヒドロキシエトキシ）フェニル］－２－ヒドロキシ
－２－メチル－１－プロパン－１－オン等のα－ヒドロキシケトン系化合物；２－メチル
－１［４－（メチルチオ）フェニル］－２－モルフォリノプロパン－１－オン、２－ベン
ジル－２－ジメチルアミノ－１－（４－モルフォリノフェニル）－ブタノン－１等のα－
アミノケトン系化合物；ビス（２，４，６－トリメチルベンゾイル）－フェニルフォスフ
ィンオキサイド等のビスアシルフォスフィンオキサイド系化合物、ビス（η－５－２，４
－シクロペンタジエン－１－イル）－ビス（２，６－ジフルオロ－３－（１Ｈ－ピロール
－１－イル）－フェニル）チタニウム等のメタロセン系化合物；２，４－ジエチルチオキ
サントン、イソプロピルチオキサントン、１－クロロ－４－プロポキシチオキサントン、
２－（３－ジメチルアミノ－２－ヒドロキシプロポキシ）３，４－ジメチル－９Ｈ－チオ
キサントン－９－オン　メソクロライド等のチオキサントン系化合物；等の光重合開始剤
の使用が好ましい。
　これらの光重合開始剤の使用によって、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）を含有す
る接着剤を光硬化させることができる。
　硬化剤の添加量は、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）１００質量部に対して、０．
１～１０質量部、好ましくは０．５～５質量部である。
【００６４】
　なお、本発明のポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）が、分子内に、重合性官能基（エ
ポキシ基、グリシジルオキシ基等）と、該重合性官能基に対して硬化性を有する基（アミ
ノ基、アルキルアミノ基、ジアルキルアミノ基、メルカプト基等）を併せ持つ場合には硬
化剤を添加しなくとも、硬化させることができる。
【００６５】
　本発明の接着剤は、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）、及び所望により硬化剤の所
定量を適当な溶剤に溶解させることにより製造することができる。
【００６６】
　用いる溶剤としては、ポリシルセスキオキサン化合物（Ｉ）、及び硬化剤が溶解するも
のであれば、特に制限されない。例えば、ベンゼン、トルエン、キシレン等の芳香族炭化
水素類；酢酸メチル、酢酸エチル、酢酸プロピル、プロピオン酸メチル等のエステル類；
アセトン、メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトン、シクロヘキサノン等のケトン
類；メチルアルコール、エチルアルコール、ｎ－プロピルアルコール、イソプロピルアル
コール、ｎ－ブチルアルコール、イソブチルアルコール、ｓｅｃ－ブチルアルコール、ｔ
－ブチルアルコール等のアルコール類；水；等が挙げられる。
　これらの溶媒は１種単独で、あるいは２種以上を混合して用いることができる。
【００６７】
　本発明の接着剤が接着の対象とする材料としては、特に限定されないが、絶縁物質が好
ましい。例えば、ソーダライムガラス、パイレックス（登録商標）ガラス等のガラス；セ
ラミックス；銅、アルミニウム、金、白金及びこれらの金属の合金等の金属；ポリエチレ
ンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレート、ポリエチレンナフタレートなどのポリ
エステル、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリ塩化ビニル、ポリ塩化ビニリデン、ポリ
ビニルアルコール、エチレン－酢酸ビニル共重合体、ポリスチレン、ポリカーボネート、
ポリメチルペンテン、ポリスルホン、ポリエーテルエーテルケトン、ポリエーテルスルホ
ン、ポリフェニレンスルフィド、ポリエーテルイミド、ポリイミド、フッ素樹脂、ポリア
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ミド、アクリル樹脂、ノルボルネン系樹脂、シクロオレフィン樹脂、ガラスエポキシ樹脂
等の合成樹脂；等が挙げられる。
【００６８】
　本発明の接着剤を用いることにより、接着の対象とする材料同士、特に、接着性を有さ
ない金属層と絶縁層とを強固に接着させることができる。
すなわち、本発明の接着剤を接着の対象とする材料に塗布・乾燥した後、接着剤を硬化さ
せて、接着の対象とする材料を強固に接着させることができる。
接着剤を硬化するには、接着剤が熱硬化性である場合には、必要により加圧下で、所定温
度（１００～２００℃）に加熱することにより、また、接着剤が光硬化性である場合には
、紫外線を照射（１００～１０００ｍＪ／ｃｍ２）すればよい。
【００６９】
２）接着シート
　本発明の接着シートは、本発明の接着剤を用いて形成された接着剤層を、基材の少なく
とも一方の面上に有する。
【００７０】
　本発明の接着シートは、より具体的には、金属箔または合成樹脂等からなる基材の一方
の面または両面に本発明の接着剤を塗布し、接着剤の塗膜を乾燥して接着剤層を形成する
。所望により、接着剤層の表面に保護シートを貼り合わせることにより、運搬・保存に好
適な接着シートを得ることができる。
【００７１】
　接着シートの基材としては、例えば、銅、アルミニウム、金、白金及びこれらの金属の
合金等の金属箔、ポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレート、ポリエチ
レンナフタレートなどのポリエステルフィルム、ポリエチレンフィルム、ポリプロピレン
フィルム、ポリ塩化ビニルフィルム、ポリ塩化ビニリデンフィルム、ポリビニルアルコー
ルフィルム、エチレン－酢酸ビニル共重合体フィルム、ポリスチレンフィルム、ポリカー
ボネートフィルム、ポリメチルペンテンフィルム、ポリスルホンフィルム、ポリエーテル
エーテルケトンフィルム、ポリエーテルスルホンフィルム、ポリフェニレンスルフィドフ
ィルム、ポリエーテルイミドフィルム、ポリイミドフィルム、フッ素樹脂フィルム、ポリ
アミドフィルム、アクリル樹脂フィルム、ノルボルネン系樹脂フィルム、シクロオレフィ
ン樹脂フィルム等の合成樹脂フィルム等が挙げられる。
【００７２】
　保護シートとしては、グラシン紙、コート紙、キャスト紙等の紙；ポリエチレンテレフ
タレートフィルム、ポリブチレンテレフタレートフィルム、ポリエチレンナフタレートフ
ィルム等のポリエステルフィルム；ポリプロピレンフィルム、ポリエチレンフィルム等の
ポリオレフィンフィルム；等が挙げられる。これらの保護シートは、表面にシリコーン樹
脂等の剥離剤を塗布したものであってもよい。
【００７３】
　接着シートの基材表面に本発明の接着剤を塗布する方法としては、特に限定されず、従
来公知の塗工法が採用できる。塗工法としては、ブレードコーターや、ロールコーター、
バーコーター、ダイコーター、スクリーン印刷機等を用いる方法が挙げられる。
【００７４】
　本発明の接着シートの使用方法は、本発明の接着シートを接着の対象とする材料に積層
した後、用いる接着剤が熱硬化性である場合には、必要により加圧下で、所定温度（１０
０～２００℃）に加熱することにより、また、接着剤が光硬化性である場合には、紫外線
を照射（１００～１０００ｍＪ／ｃｍ２）することにより、接着剤を硬化させて接着を行
うものである。
　本発明によれば、平滑性を有する絶縁基板を用いる場合においても、接着性が低下しな
い回路形成技術が提供される。
【実施例】
【００７５】
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　以下、実施例により本発明をさらに詳細に説明する。
ただし、本発明は以下の実施例によって何ら制限されるものではない。
【００７６】
（合成例１）
　３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍｏｌ）をトルエン（
２０ｇ）に溶解し、水（１０ｇ)及びメタンスルホン酸（０．８２ｇ）を加え、室温にて
２４時間攪拌した。反応混合物から有機層を分取し、有機層からトルエンを減圧留去して
、無色透明の粘稠液体を１５ｇ得た。このものをポリシルセスキオキサンＡとする。
　ポリシルセスキオキサンＡの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第１表に示
す。
【００７７】
（合成例２）
　合成例１において、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍ
ｏｌ）に代えて、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（１０ｇ、４２ｍｍｏｌ
）、及びフェニルトリメトキシシラン（８．４ｇ、４２ｍｍｏｌ）を用いた以外は合成例
１と同様にして、無色透明の粘稠液体を１３ｇ得た。このものをポリシルセスキオキサン
Ｂとする。
　ポリシルセスキオキサンＢの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第１表に示
す。
【００７８】
（合成例３）
　合成例１において、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍ
ｏｌ）に代えて、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（１０ｇ、４２ｍｍｏｌ
）、及び２－シアノエチルトリメトキシシラン（７．４ｇ、４２ｍｍｏｌ）を用いた以外
は合成例１と同様にして、無色透明の粘稠液体を１３ｇ得た。このものをポリシルセスキ
オキサンＣとする。
　ポリシルセスキオキサンＣの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第１表に示
す。
【００７９】
（合成例４）
　合成例１において、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍ
ｏｌ）に代えて、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（１０ｇ、４２ｍｍｏｌ
）、及びアセトアセトキシプロピルトリメトキシシラン（１０．４ｇ、４２ｍｍｏｌ）を
用いた以外は合成例１と同様にして、無色透明の粘稠液体を１５ｇ得た。このものをポリ
シルセスキオキサンＤとする。
　得られたポリシルセスキオキサンＤの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第
１表に示す。
【００８０】
（合成例５）
　合成例１において、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍ
ｏｌ）に代えて、３－メルカプトプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、１０２ｍｍｏｌ
）を用いた以外は合成例１と同様にして、無色透明の粘稠液体を１５ｇ得た。このものを
ポリシルセスキオキサンＥとする。
　得られたポリシルセスキオキサンＥの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第
１表に示す。
【００８１】
（合成例６）
　合成例１において、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍ
ｏｌ）に代えて、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（１０ｇ、４２ｍｍｏｌ
）、及び（Ｎ，Ｎ－ジメチルアミノプロピルトリメトキシシラン（８．７ｇ、４２ｍｍｏ
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ｌ）を用いた以外は合成例１と同様にして、無色透明の粘稠液体を１４ｇ得た。このもの
をポリシルセスキオキサンＦとする。
　得られたポリシルセスキオキサンＦの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第
１表に示す。
【００８２】
（合成例７）
　合成例１において、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍ
ｏｌ）に代えて、メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン（１０ｇ、４２ｍｍｏｌ）
、及び２－シアノエチルトリメトキシシラン（７．０ｇ、４０ｍｍｏｌ）を用いた以外は
合成例１と同様にして、無色透明の粘稠液体を１３ｇ得た。このものをポリシルセスキオ
キサンＧとする。
　ポリシルセスキオキサンＧの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第１表に示
す。
【００８３】
（合成例８）
　合成例１において、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（２０ｇ、８５ｍｍ
ｏｌ）に代えて、メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン（１０ｇ、４０ｍｍｏｌ）
、及びアセトアセトキシトリメトキシシラン（９．９ｇ、４０ｍｍｏｌ）を用いた以外は
合成例１と同様にして、無色透明の粘稠液体を１５ｇ得た。このものをポリシルセスキオ
キサンＨとする。
　ポリシルセスキオキサンＨの数平均分子量（Ｍｎ）、及びＩＲの特性吸収を第１表に示
す。
【００８４】
【表１】

【００８５】
（実施例１）
　合成例１で得たポリシルセスキオキサンＡ（１０ｇ）をトルエン（２０ｇ)に溶解させ
、触媒として２－エチル－４－メチルイミダゾール（０．２ｇ）を加え、室温で３分間攪
拌することにより、接着剤Ａを得た。
　次いで、接着剤Ａを、厚み５０μｍのポリイミドフィルム（商品名：カプトン、東レ・
デュポン社製）表面に、アプリケーターを使用して、乾燥後の厚みが２０μｍとなるよう
に塗布し、１００℃で１分間乾燥して溶媒を除去した。
次いで、厚み３８μｍのポリエチレンテレフタレートフィルムにシリコーン系剥離処理を
施した保護シート（商品名：ＰＥＴ３８１１、リンテック社製）を貼り合わせて、試験片
Ａ１を作製した。
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【００８６】
（実施例２）
　実施例１において、ポリシルセスキオキサンＡ（１０ｇ）に代えて、ポリシルセスキオ
キサンＢ（１０ｇ）を用いた以外は実施例１と同様にして、接着剤Ｂ及び試験片Ｂ１を作
製した。
【００８７】
（実施例３）
　実施例１において、ポリシルセスキオキサンＡ（１０ｇ）に代えて、ポリシルセスキオ
キサンＣ（１０ｇ）を用いた以外は実施例１と同様にして、接着剤Ｃ及び試験片Ｃ１を作
製した。
【００８８】
（実施例４）
　実施例１において、ポリシルセスキオキサンＡ（１０ｇ）に代えて、ポリシルセスキオ
キサンＤ（１０ｇ）を用いた以外は実施例１と同様にして、接着剤Ｄ及び試験片Ｄ１を作
製した。
【００８９】
（実施例５）
　実施例１において、ポリシルセスキオキサンＡ（１０ｇ）に代えて、ポリシルセスキオ
キサンＡ（５ｇ）及びポリシルセスキオキサンＥ（５ｇ）を使用し、かつ、触媒として２
－エチル－４－メチルイミダゾール（０．２ｇ）を加えない以外は実施例１と同様にして
、接着剤Ｅ及び試験片Ｅ１を作製した。
【００９０】
（実施例６）
　実施例１において、ポリシルセスキオキサンＡ（１０ｇ）に代えて、ポリシルセスキオ
キサンＢ（５ｇ）及びポリシルセスキオキサンＥ（５ｇ）を使用し、かつ、触媒として２
－エチル－４－メチルイミダゾール（０．２ｇ）を加えない以外は実施例１と同様にして
、接着剤Ｆ及び試験片Ｆ１を作製した。
【００９１】
（実施例７）
　実施例１において、ポリシルセスキオキサンＡ（１０ｇ）に代えて、ポリシルセスキオ
キサンＦ（１０ｇ）を使用し、かつ、触媒として２－エチル－４－メチルイミダゾール（
０．２ｇ）を加えない以外は実施例１と同様にして、接着剤Ｇ及び試験片Ｇ１を作製した
。
【００９２】
（実施例８）
　合成例７で得たポリシルセスキオキサンＧ（１０ｇ）をトルエン（２０ｇ)に溶解させ
、光重合開始剤（商品名：ＩＲＧＡＣＵＲＥ６５１、チバ・スペシャリティケミカルズ社
製）（０．２ｇ）を加え、全容を室温で１時間攪拌することにより、接着剤Ｈを得た。
　次いで、接着剤Ｈを、厚み５０μｍのポリエチレンナフタレートフィルム（商品名：テ
オネックス、帝人デュポンフィルム社製）に、アプリケーターを使用して、乾燥後の厚み
が２０μｍとなるように塗布し、１００℃で１分間乾燥して溶媒を除去した。
　次いで、厚み３８μｍのポリエチレンテレフタレートフィルムにシリコーン系剥離処理
を施した保護シート（商品名：ＰＥＴ３８１１、リンテック社製）を貼り合わせて、紫外
線を照射（５００ｍＪ／ｃｍ２）して試験片Ｈ１を作製した。
【００９３】
（実施例９）
　実施例８において、ポリシルセスキオキサンＧ（１０ｇ）に代えて、ポリシルセスキオ
キサンＨ（１０ｇ）を使用する以外は実施例８と同様にして、接着剤Ｉ及び試験片Ｉ１を
作製した。
【００９４】
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（接着力の評価試験）
　実施例１～９で得た試験片Ａ１～Ｉ１を使用して、以下のようにして、ＪＩＳ Ｚ０２
３７に準じた接着力の評価試験を行った。
　試験片Ａ１～Ｉ１のそれぞれを２０ｍｍ幅に切断したのち、保護シートをはがし、試験
板に、２ｋｇ荷重のゴムロールを用いて室温にて圧着した。次いで、試験片Ａ１～Ｇ１に
ついては１６０℃で３０分間放置し、試験片Ｈ１，Ｉ１については、紫外線（１０００ｍ
Ｊ／ｃｍ２）を照射してそれぞれ硬化させた。その後、試験片を端部から１８０度の方向
に試験板から引き剥がして、その接着力を測定した。
測定結果を第２表に示す。
【００９５】
　なお、第２表の試験板の種類の欄中、１はＳＵＳ３０４鋼板、２はガラス板、３はガラ
スエポキシ樹脂フィルム、４はポリエチレンテレフタレートフィルム、５は銅板をそれぞ
れ表す。
【００９６】
（碁盤目試験）
　実施例１～９で得た試験片Ａ１～Ｉ１を使用して、以下のようにして、ＪＩＳ Ｋ－５
４００に準じた碁盤目評価試験を行った。
試験片Ａ１～Ｇ１については、保護シートを剥離除去後、１６０℃で３０分間放置し、試
験片Ｈ１，Ｉ１については、保護シートを剥離除去後、紫外線（１０００ｍＪ／ｃｍ２）
を照射して硬化させ、試験片Ａ２～Ｉ２をそれぞれ得た。碁盤目試験法（ＪＩＳ Ｋ－５
４００）に従って、各々の接着剤層の密着の程度を目視にて観察した。
目視観察の結果、接着剤層の脱落が認められない場合を○、脱落が認められる場合を×と
して評価した。
　評価結果を第２表に示す。
　なお、第２表中「ＢＣ」は、接着力の評価試験を行った結果、強固に接着しているため
に基材破壊が起こったことを示す。
【００９７】
【表２】

【００９８】
　第２表より、本発明の接着剤を使用して得られた実施例１～９の試験片Ａ１～Ｉ１（本
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