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明 細 書

発明の名称 ：硬化性エポキシ樹脂組成物

技術分野

[0001 ] 本発明は、硬化性エポキシ樹脂組成物、該硬化性エポキシ樹脂組成物 を硬

化 して得 られる硬化物、及び該硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物 により光

半導体素子が封止された光半導体装置に関する。

背景技術

[0002] 近年、光半導体装置の高出力化が進んでお り、 このような光半導体装置に

用い られる樹脂 には、高い耐熱性、耐光性が求め られている。従来、耐熱性

が高い封止樹脂 と して、例えば、モノァ リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜

とビスフ エ ノール A 型エポキシ樹脂 を含む組成物が知 られている （特許文献

1 参照）。 しか しなが ら、上記組成物 を高出力の青色 白色光半導体用の封

止剤 と して用いた場合には、光半導体素子か ら発せ られる光及び熱によって

着色が進行 し、本来出力されるべ き光が吸収 されて しまい、その結果、光半

導体装置か ら出力される光の光度が低下するという問題が生 じていた。

[0003] 高い耐熱性及び耐光性 を有 し、黄変 しに くい封止剤 と して、 3 ， 4 —ェポ

キシシクロへキシルメチル （3 ， 4 —エポキシ）シクロへキサ ンカルボキシ

レ一 卜、 3 ， 4 _ エポキシシクロへキシルメチル （3 ， 4 —エポキシ）シク

口へキサ ンカルボキシ レ一 卜と ε —力プロラク トンの付加物、 1 ， 2 ， 8 ，

9 —ジエポキシ リモネンなどの脂環骨格 を有する液状の脂環式エポキシ樹脂

が知 られている。 しか し、 これ らの脂環式エポキシ樹脂の硬化物は各種応力

に弱 く、冷熱サイクル （加熱 と冷却を周期的に繰 り返すこと）のような熱衝

撃が加え られた場合に、 クラック （ひび割れ）が発生する等の問題が生 じて

いた。

[0004] また、光半導体装置 （例えば、表面実装型の光半導体装置）は、はんだ付

けにより光半導体装置の電極 を配線基板 に接合するための リフ口一工程 を経

るのが一般的である。近年、接合材 と してのはんだと して、融点の高い無鉛



はんだが使用されるようになつてきており、 リフロ一工程での加熱処理がよ

り高温 （例えば、 ピーク温度が 2 4 0 ~ 2 6 0 °C ) になってきている。この

ような状況下、従来の光半導体装置においては、 リフロー工程での加熱処理

により封止材が光半導体装置のリー ドフレームから剥離 したり、クラックを

生 じたりする等の劣化の問題が生 じていた。

[0005] このため、光半導体装置における封止材には、高い耐熱性、耐光性に加え

、熱衝撃が加えられた場合にもクラックが生 じにくい特性 （「耐熱衝撃性」

と称する場合がある）、及び、 リフ口一工程において加熱処理された際にも

クラックや剥離が生 じにくい特性が求められている。特に、近年、封止材の

より高い信頼性確保の観点から、高湿条件下で一定時間 （例えば、 3 0 °C、

7 0 R Hの条件下で 1 6 8 時間 ；6 0 °C、 6 0 % R Hの条件下で4 0 時間

など）吸湿させた後にリフ口一工程で加熱処理 した場合にもなおクラックや

剥離が生 じにくいこと （このような特性を 「耐吸湿 リフ口一性」と称する場

合がある）が求められている。

先行技術文献

特許文献

[0006] 特許文献1 ：特開 2 0 0 0 _ 3 4 4 8 6 7 号公報

発明の概要

発明が解決 しょうとする課題

[0007] 従 って、本発明の目的は、高い耐熱性、耐光性、及び耐熱衝撃性を有 し、

特に、耐吸湿 リフロー性に優れた硬化物を与える硬化性エポキシ樹脂組成物

を提供することにある。

また、本発明の他の目的は、高い耐熱性、耐光性、及び耐熱衝撃性を有 し

、特に、耐吸湿 リフロ一性に優れた硬化物を提供することにある。

また、本発明の他の目的は、光度低下等の劣化が抑制され、特に高湿条件

下で保管された後にリフ口一工程で加熱された場合の光度低下が抑制された

光半導体装置を提供することにある。



課題を解決するための手段

[0008] 本発明者 らは、上記課題 を解決するため鋭意検討 した結果、脂環式ェポキ

シ化合物及び特定のコアシェル型ポ リマー粒子を特定量含有 し、特定の粘度

を有する硬化性エポキシ樹脂組成物が、高い耐熱性、耐光性、及び耐熱衝撃

性 を有 し、特 に、耐吸湿 リフロ一性 に優れた硬化物 を形成できることを見出

し、本発明を完成 させた。

[0009] すなわち、本発明は、脂環式エポキシ化合物 と、溶解度パラメータ （F e

d o r s 法）が 1 9 . 5 2 1 . 5 [ M P a 卩2] であるコアシェル型アク リル

ポ リマ一粒子 とを含有 し、前記 コアシェル型ァク リルポ リマ一粒子のコアを

構成するアク リルポ リマーのガラス転移温度が 6 0 ~ 1 2 0 °C、 シェルを構

成するアク リルポ リマーのガラス転移温度が 6 0 ~ 1 2 0 °C であ り、前記 コ

ァシェル型ァク リルポ リマー粒子の含有量が、前記脂環式エポキシ化合物 1

0 0 重量部 に対 して 1 ~ 3 0 重量部であ り、 2 5 °C における粘度が 6 0 6

O O O m P a s であることを特徴 とする硬化性エポキシ樹脂組成物 を提供

する。

[001 0] さ らに、下記式 （I ) で表 される化合物 を含む前記の硬化性エポキシ樹脂

組成物 を提供する。

[ 化 1]

[ 式 （I ) 中、 R i及び R 2は、同一又は異なって、水素原子又は炭素数 1 ~ 8

のアルキル基を示す。 ]

さ らに、前記脂環式エポキシ化合物が、下記式 （1 ) で表 される化合物で

ある前記の硬化性ェポキシ樹脂組成物 を提供する。



[ 化 2 ]

[ 式 （1 ) 中、 X は 1 価 の有機基 を示す。 ]

さ らに、前記脂環式エポキシ化合物 が、下記式 （2 _ 1 ) で表 され る化合

物 である前記の硬化性 エポキシ樹脂組成物 を提供 する。

[ 化 3]

[001 3] さ らに、硬化剤及び硬化促進剤、又 は硬化触媒 を含む前記の硬化性 ェポキ

シ樹脂組成物 を提供 する。

[0014] また、本発明は、前記の硬化性 エポキシ樹脂組成物 を硬化 して得 られ る硬

化物 を提供 する。

[001 5] さ らに、光半導体封止用樹脂組成物 である前記の硬化性 エポキシ樹脂組成

物 を提供 する。

[001 6] また、本発明は、前記の硬化性 エポキシ樹脂組成物 の硬化物 によ り光半導

体素子が封止 された光半導体装置 を提供 する。

発明の効果

[001 7] 本発 明の硬化性 エポキシ樹脂組成物 は上記構成 を有 するため、該樹脂組成

物 を硬化 させ ることによ り、高い耐熱性、耐光性、及び耐熱衝撃性 を有 し、

特 に、耐吸湿 リフロ一性 に優れた硬化物 を形成 することがで きる。 このため

、本発明の硬化性 エポキシ樹脂組成物 を光半導体封止用樹脂組成物 と して使

用 した場合 には、特 に、高湿条件下で保管 した後 に リフロー工程 で加熱処理

した場合でも光度 が低下 しに くい、高品質の光半導体装置 を得 ることがで き

る。



図面の簡単な説明

[001 8] [ 図 1] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物 を用いて光半導体素子を封止 した光

半導体装置の一実施形態 を示す概略図である。左側の図 （a ) は斜視図であ

り、右側の図 （b ) は断面図である。

[ 図2] 実施例の リフロー後の光度維持率測定における光半導体装置の表面温度

プロファイル （二度の加熱の うち一方の加熱 における温度 プロファイル）の

—例である。

発明を実施するための形態

[001 9] < 硬化性エポキシ樹脂組成物 >

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物 は、脂環式エポキシ化合物 と、溶解度

ノ《ラメ一タ （F e d o r s 法）が 1 9 . 5 2 1 . 5 [ M P a 1 2] 、 コアを構

成するアク リルポ リマーのガラス転移温度が 6 0 ~ 1 2 0 °C、 シェル を構成

するァク リルポ リマ 一 のガラス転移温度が 6 0 0 °C であるコアシェル

型 ァク リルポ リマ 一 粒子 とを少な くとも含有する樹脂組成物である。

[0020] [ 脂環式エポキシ化合物 ]

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物の必須成分である脂環式エポキシ化合

物 は、分子内 （1 分子内）に脂環 （脂肪族環）構造 とエポキシ基 とを少な く

とも有する化合物である。上記脂環式エポキシ化合物 と しては、具体的には

、例 えば、 （ί ) 脂環 を構成する隣接する 2 つの炭素原子 と酸素原子 とで構

成 されるエポキシ基 を有する化合物、 （ί ί ) 脂環 にエポキシ基が直接単結

合で結合 している化合物な どが挙 げ られる。

[0021 ] 上述の （ί ) 脂環 を構成する隣接する 2 つの炭素原子 と酸素原子 とで構成

されるエポキシ基 （脂環エポキシ基）を有する化合物 と しては、公知乃至慣

用のものの中か ら任意 に選択 して使用することがで きる。 中でも、上記脂環

エポキシ基 と しては、 シクロへキセ ン才キシ ド基が好 ま しい。

[0022] 上述の （ί ) 脂環 を構成する隣接する 2 つの炭素原子 と酸素原子 とで構成

されるエポキシ基 を有する化合物 と しては、特 に、透明性、耐熱性の観点で

、 シクロへキセ ン才キシ ド基 を有する下記式 （1 ) で表 される化合物 （脂環



式エポキシ化合物）が好ましい。

[化4]

[0023] 上記式 （1 ) 中、 X は 1価の有機基を示す。上記 1価の有機基としては、

例えば、炭化水素基 （一価の炭化水素基）、アルコキシ基、アルケニル才キ

シ基、ァリール才キシ基、ァラルキル才キシ基、ァシル才キシ基、アルキル

チ才基、アルケニルチオ基、ァリ一ルチオ基、ァラルキルチオ基、カルボキ

シル基、アルコキシカルボニル基、ァリ一ル才キシカルボニル基、ァラルキ

ル才キシカルボニル基、グリシジル基、エポキシ基、シァノ基、イソシアナ

— 卜基、力ルバモイル基、イソチオシアナ一 卜基、これらの基と後述の連結

基とが結合 した基などが挙げられる。

[0024] 上記炭化水素基としては、例えば、脂肪族炭化水素基、脂環式炭化水素基

、芳香族炭化水素基、これらが 2 以上結合 した基が挙げられる。

[0025] 上記脂肪族炭化水素基としては、例えば、アルキル基、アルケニル基、ァ

ルキニル基が挙げられる。アルキル基としては、例えば、メチル基、ェチル

基、プロピル基、イソプロピル基、プチル基、へキシル基、才クチル基、ィ

ソ才クチル基、デシル基、 ドデシル基などの アルキル基などが挙げられ

る。アルケニル基としては、例えば、 ビニル基、ァリル基、メタリル基、 1

—プロぺニル基、イソプロぺニル基、 1 —プテニル基、 2 —プテニル基、 3

—プテニル基、 1 _ ペ ンテニル基、 2 _ ペ ンテニル基、 3 _ ペ ンテニル基、

4 —ペンテニル基、 5 —へキセニル基などのC 2_20アルケニル基などが挙げら

れる。アルキニル基としては、例えば、ェチニル基、プロピニル基などのC 2_2

0アルキニル基などが挙げられる。

[0026] 上記脂環式炭化水素基としては、例えば、シクロプロピル基、シクロプチ

ル基、シクロペンチル基、シクロへキシル基、シクロ ドデシル基などのC 3_12

のシクロアルキル基 ；シクロへキセニル基などのC 3_12のシクロアルケニル基



；ビシクロヘプタニル基、ビシクロヘプテニル基などのc4_15の架橋環式炭化

水素基などが挙げられる。

[0027] 上記芳香族炭化水素基としては、例えば、フI ニル基、ナフチル基等の

4ァリール基 （特に、C 6_10ァリール基）などが挙げられる。

[0028] また、上記脂肪族炭化水素基と脂環式炭化水素基とが結合した基としては

、例えば、シクロへキシルメチル基、メチルシクロへキシル基などが挙げら

れる。脂肪族炭化水素基と芳香族炭化水素基とが結合した基としては、例え

ば、ベンジル基、フエネチル基等のC 7_18ァラルキル基、シンナミル基等のC 6_

10
ァリ一ル—C 2_6アルケニル基、卜リル基等のC アルキル置換ァリ一ル基、

スチリル基等のC 2_4アルケニル置換ァリ一ル基などが挙げられる。

[0029] 上記炭化水素基は置換基を有していてもよい。上記炭化水素基における置

換基の炭素数は、特に限定されないが、0 ~ 2 0 が好ましく、より好ましく

は0 ~ 1 0 である。該置換基としては、例えば、フッ素原子、塩素原子、臭

素原子、ヨウ素原子等のハロゲン原子 ；ヒドロキシル基 ；メトキシ基、エト

キシ基、プロポキシ基、イソプロピル才キシ基、プトキシ基、イソプチル才

キシ基等のアルコキシ基 （特に、 アルコキシ基） ；ァリル才キシ基等のァ

ルケニル才キシ基 （特に、C 2_6アルケニル才キシ基） ；フエノキシ基、トリル

才キシ基、ナフチル才キシ基等の、芳香環にC アルキル基、C 2_4アルケニル

基、ハロゲン原子、C アルコキシ基等の置換基を有していてもよいァリ一ル

才キシ基 （特に、C 6_14ァリール才キシ基） ；ベンジル才キシ基、フエネチル

才キシ基等のァラルキル才キシ基 （特に、C 7_18ァラルキル才キシ基） ；ァセ

チル才キシ基、プロピオニル才キシ基、 （メタ）ァクリロイル才キシ基、ベ

ンゾィル才キシ基等のァシル才キシ基 （特に、 ァシル才キシ基） ；メル

カプト基 ；メチルチオ基、ェチルチオ基等のアルキルチオ基 （特に、 アル

キルチオ基） ；ァリルチオ基等のアルケニルチオ基 （特に、C 2_6アルケニルチ

才基） ；フエ二ルチオ基、トリルチオ基、ナフチルチオ基等の、芳香環にC

アルキル基、C 2_4アルケニル基、ハロゲン原子、 アルコキシ基等の置換基

を有していてもよいァリ一ルチオ基 （特に、C 6_14ァリ一ルチオ基） ；ベンジ



ルチオ基、 フエネチルチオ基等のァラルキルチオ基 （特 に、 c 7_18ァラルキル

チ才基） ；カルボキシル基 ；メ トキシカルボニル基、ェ トキシカルボニル基

、 プロポキシカルボニル基、 プ トキシカルボニル基等のアル コキシカルボ二

ル基 （特 に、 アル コキシ—カルボニル基） ；フエノキシカルボニル基、 卜

リル才キシカルポニル基、ナフチル才キシカルポニル基等のァ リ一ル才キシ

カルボニル基 （特 に、 c 6_14ァ リ一ル才キシ—カルボニル基） ；ベ ンジル才キ

シカルボニル基等のァラルキル才キシカルボニル基 （特 に、 c 7_18ァラルキル

才キシ一カルボニル基） ；ァミノ基 ；メチルァミノ基、ェチルァミノ基、ジ

メチルァミノ基、ジェチルァミノ基等のモノ又はジアルキルアミノ基 （特 に

、モノ又はジ— アルキルアミノ基） ；ァセチルァミノ基、 プロピオニルァ

ミノ基、ベ ンゾィルァミノ基等のァシルァミノ基 （特 に、 C シルァミノ

基） ；エポキシ基、 グ リシジル基、 グ リシジル才キシ基、シクロへキセン才

キシ ド基等のエポキシ基含有基 ；ェチル才キセタニル才キシ基等の才キセタ

ニル基含有基 ；ァセチル基、 プロピオニル基、ベ ンゾィル基等のァシル基 ；

才キソ基 ；これ らの 2 以上が必要に応 じて アルキ レン基を介 して結合 した

基などが挙げられる。

[0030] 上記式 （1 ) で表 される化合物の中でも、特 に、硬化物の耐熱性、耐光性

の観点で、下記式 （2 ) で表 される化合物 （脂環式エポキシ化合物）が好ま

しい。

[化5]

[0031 ] 上記式 （2 ) 中、 Y は単結合又は連結基 （1 以上の原子を有する 2 価の基

) を示す。上記連結基 と しては、例えば、 2 価の炭化水素基、 カルボニル基

、エーテル結合、エステル結合、 力一ボネ一 卜基、 アミ ド基、及び これ らが

複数個連結 した基 （例えば、 カルボニル才キシ基等）等が挙げられる。

[0032] 式 （2 ) 中の Y が単結合である脂環式エポキシ化合物 と しては、例えば、



3 ， 4 ， 3 ' ， 4 ' —ジエポキシビシクロへキサン （（3 ， 3 ' ， 4 ， 4 '

—ジエポキシ）ビシクロへキシル）が挙げられる。このような脂環式ェポキ

シ化合物としては、市販品を用いることもできる。

[0033] 上記 2 価の炭化水素基としては、炭素数が 1 〜 1 8 の直鎖又は分岐鎖状の

アルキレン基、 2 価の脂環式炭化水素基等が挙げられる。炭素数が 1 ~ 1 8

の直鎖又は分岐鎖状のアルキレン基としては、例えば、メチレン基、メチル

メチレン基、ジメチルメチレン基、エチレン基、プロピレン基、 卜リメチレ

ン基等が挙げられる。 2 価の脂環式炭化水素基としては、例えば、 1， 2 _

シクロペンチレン基、 1， 3 —シクロペンチレン基、シクロペンチリデン基

、 1， 2 —シクロへキシレン基、 1， 3 —シクロへキシレン基、 1，4 —シ

クロへキシレン基、シクロへキシリデン基等の 2 価のシクロアルキレン基 （

シクロアルキリデン基を含む）などが挙げられる。

[0034] 上記連結基Y としては、特に、酸素原子を含有する連結基が好ましく、具

体的には、例えば、 — C O —、—0 —C O —0 —、—C O O —、—0 —、 -

C O N H - ；これらの基が複数個連結 した基 ；これらの基の 1又は 2 以上と

2 価の炭化水素基の 1又は 2 以上とが連結 した基などが挙げられる。 2 価の

炭化水素基としては上記で例示 したものが挙げられる。

[0035] 上記式 （2 ) で表される脂環式エポキシ化合物の代表的な例としては、下

記式 （2 — 1 ) ~ ( 2 - 0 ) で表される化合物などが挙げられる。なお、

下記式 （2 _ 5 ) 、 （2 _ 7 ) 中の に mは、それぞれ 1 ~ 3 0 の整数を表

す。下記式 （2 —5 ) 中の Rは炭素数 1 ~ 8 のアルキレン基であり、例えば

、メチレン基、エチレン基、プロピレン基、イソプロピレン基、プチレン基

、イソプチレン基、 s —プチレン基、ペンチレン基、へキシレン基、へプチ

レン基、才クチレン基等の直鎖又は分岐鎖状のアルキレン基が挙げられる。

これらの中でも、メチレン基、エチレン基、プロピレン基、イソプロピレン

基等の炭素数 1 ~ 3 の直鎖又は分岐鎖状のアルキレン基が好ましい。下記式

( 2 - 9 ) 、 ( 2 - 0 ) 中の n 1 ~ n 6 は、それぞれ 1 ~ 3 0 の整数を示

す。
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[ 化8]

( 2 - 9 )

( 2 - 10 )

[0037] 上記式 （2 — 1 ) ~ ( 2 - 0 ) で表される脂環式エポキシ化合物として

は、例えば、商品名 「セロキサイ ド2 0 2 1 P」、 「セロキサイ ド2 0 8 1

」 （以上、 （株）ダイセル製）などの市販品を使用することもできる。

[0038] 上述の （ί ί ) 脂環にエポキシ基が直接単結合で結合 している化合物とし

ては、例えば、下記式 （3 ) で表される化合物が挙げられる。

[化9]

式 （3 ) 中、 R ' は p 価のアルコールからp個の—0 H を除 した基であり

、 p 、 n は自然数を表す。 p 価のアルコール [ R ' - ( 0 H ) p] としては、

2 , 2 —ビス （ヒドロキシメチル）一 1 —プタノ一ル等の多価アルコールな

ど （炭素数 1 ~ 1 5 のアルコール等）が挙げられる。 p は 1 ~ 6 が好ましく

、 n は 1 ~ 3 0 が好ましい。 p が 2 以上の場合、それぞれの （ ）内 （丸括



弧内）の基における n は同一でもよ く異なっていてもよい。上記化合物 と し

ては、具体的には、 2 ， 2 —ビス （ヒ ドロキシメチル） 一 1 —プタノールの

1 ， 2 _ ェポキシ _ 4 _ ( 2 —才キシラニル）シクロへキサ ン付加物、商品

名 ΓΕ Η Ρ Ε 3 1 5 0 」 （（株）ダイセル製）などが挙げられる。

[0040] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物 において、上記脂環式エポキシ化合物

は 1 種 を単独で、又は 2 種以上を組み合わせて使用することができる。中で

も、上記脂環式エポキシ化合物 と しては、上記式 （2 — 1 ) で表 される 3 ，

4 _ エポキシシクロへキシルメチル （3 ， 4 —エポキシ）シクロへキサ ン力

ルポキシ レ一 卜、商品名 「セロキサイ ド2 0 2 1 P 」 （（株）ダイセル製）

が特 に好ま しい。

[0041 ] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物 における脂環式エポキシ化合物の含有

量 （配合量）は、特 に限定されないが、硬化性エポキシ樹脂組成物 に含 まれ

るエポキシ基を有する化合物の全量 （全エポキシ化合物） 1 0 0 重量％に対

して、 5 0 ~ 1 0 0 重量 0/ 0が好ま しく、 より好ま しくは 6 0 ~ 1 0 0 重量 0/ 0

、 さらに好ま しくは 7 0 0 0 重量％、特 に好ま しくは 8 0 0 0 重量

% である。脂環式エポキシ化合物の含有量が 5 0 重量％未満では、硬化物の

耐熱性、耐光性が低下する場合がある。

[0042] [ コアシェル型ァク リルポ リマ一粒子]

本発明の硬化性ェポキシ樹脂組成物の必須成分であるコアシェル型ァク リ

ルポ リマ一粒子は、 コアと、該 コアを被覆する単層又は多層のシェル層 （シ

エル） とか らなるコアシェル構造を有 し、上記 コア及びシェル層がともにァ

ク リルポ リマー （アク リル系単量体を必須の単量体成分 とする重合体）によ

り構成 されたポ リマ一粒子である。本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、

後述のように、上記 コアシェル型ァク リルポ リマ一粒子を含有することによ

り、特 に、室温での取 り扱い性 に優れ、耐吸湿性 に優れた硬化物 を形成でき

る。

[0043] なお、本明細書 においては、上記 コアシェル型アク リルポ リマ一粒子のコ

ァを構成するアク リルポ リマ一を 「アク リルポ リマ一 （C ) 」、上記 コアシ



エル型ァクリルポリマ一粒子のシェルを構成するァクリルポリマ一を 「ァク

リルポリマ一 （S ) 」と称する場合がある。上記コアシェル型アクリルポリ

マ一粒子においては、特に限定されないが、アクリルポリマ一 （C ) とァク

リルポリマ一 （S ) とが異なる組成を有することが好ましい。

[0044] 上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子の F e d o r s 法により算出され

る2 5 °C における溶解度パラメータ （ ) ( 「溶解度パラメータ （F e d o

r s 法）」と称する）は 1 9 . 5 2 1 . 5 [ M P a であり、好ましくは

1 9 . 7 . 3 [ M P a 1,2] 、さらに好ましくは 2 0 . 0 . 0 [ M

P a 1 ] である。上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子の溶解度パラメータ

( F e d o r s 法）が 1 9 . 5 [ M P a 1 2] 未満であると、脂環式エポキシ化

合物との相溶性が低下 したり、硬化物の耐熱性、耐吸湿 リフロー性、耐熱衝

撃性が低下する。一般に、低い溶解度パラメータに起因する単量体 （例えば

、長鎖のアルキル基を有する （メタ）アクリル酸アルキルエステルなど）は

ガラス転移温度を低下させる傾向があることから、このような単量体単位を

多量に含む場合には特に硬化物の耐熱性、耐吸湿 リフロー性、耐衝撃性が低

下する傾向がある。一方、上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子の溶解度

パラメータ （F e d o r s 法）が 2 1 . 5 [ M P a 1 ] を超えると、脂環式ェ

ポキシ化合物との相溶性が低下 したり、硬化物の耐吸湿 リフロー性が低下す

る。一般に、高い溶解度パラメータに起因する単量体は親水性の官能基 （例

えば、カルボキシル基、二 トリル基）を有 し、このような単量体単位を多量

に含む場合には特に硬化物の耐吸湿 リフロー性が低下する傾向がある。上記

コアシェル型アクリルポリマ一粒子の溶解度パラメータ （F e d o r s 法）

は、例えば、アクリルポリマ一 （C ) 、アクリルポリマ一 （S ) の溶解度パ

ラメ一タ （F e d o r s 法）をそれぞれ算出し、これらを加重平均すること

により算出することができる。なお、上記コアシェル型アクリルポリマ一粒

子の溶解度パラメータ （F e d o r s 法）は、コアシェル型アクリルポリマ

—粒子を構成する単量体の組成によって制御される。

[0045] 上記アクリルポリマ一 （C ) のガラス転移温度は 6 0 ~ 1 2 0 °Cであり、



好ましくは 7 0 ~ 1 0 °C、より好ましくは 8 0 ~ 1 0 0 °Cである。ァクリ

ルポリマ一 （C ) のガラス転移温度が 6 0 °C未満であると、硬化物の耐熱性

が低下する。一方、アクリルポリマ一 （C ) のガラス転移温度が 1 2 0 °C を

超えると、例えば、高いガラス転移温度に寄与するモノマ一成分 （例えば、

(メタ）ァクリル酸など）が多く存在することで硬化物の耐吸湿 リフロ一性

が低下する場合がある。なお、アクリルポリマ一 （C ) のガラス転移温度は

、下記 F o X の式により算出される計算値を意味する （B u i に A m . P

h y s . S o c . ， ( 3 ) 1 2 3 ( 9 5 6 ) 参照）。下記 F o x の式中

、 T g はアクリルポリマーのガラス転移温度 （単位 ：K ) を示 し、W iはァク

リルポリマーを構成する単量体全量に対する単量体 ί の重量分率を示す。ま

た、 T 9 iは単量体 ί の単独重合体のガラス転移温度 （単位 ：Κ ) を示す。下

記 F o x の式は、アクリルポリマ一が単量体 1、単量体 2 、 、及び

単量体 n の共重合体である場合の式を示す。

1 / T g = Ν / Ί g + W T g 2+ - - + W n/ T g n

上記単独重合体のガラス転移温度は、各種文献に記載の値を採用すること

ができ、例えば、 「P O L Y M E R H A N D B O O K 第 3 版」 （J o h

n W i l e y & S o n s , I n c . 発行）に記載の値を採用できる。

なお、文献に記載のないものについては、単量体を常法により重合 して得 ら

れる単独重合体のD S C により測定されるガラス転移温度の値を採用するこ

とができる。

[0046] なお、アクリルポリマ一 （C ) のガラス転移温度は、アクリルポリマ一 （

C ) を構成する単量体の組成によって制御される。

[0047] 上記アクリルポリマ一 （S ) のガラス転移温度は 6 0 ~ 1 2 0 °Cであり、

好ましくは 7 0 ~ 1 5 °Cである。アクリルポリマ一 （S ) のガラス転移温

度が 6 0 °C未満であると、硬化物の耐熱性が低下する。一方、アクリルポリ

マ一 （S ) のガラス転移温度が 1 2 0 °C を超えると、例えば、高いガラス転

移温度に寄与するモノマー成分 （例えば、 （メタ）アクリル酸など）が多く

存在することで硬化物の耐吸湿 リフロ一性が低下する場合があつたり、長期



保存安定性が増粘等により悪化する場合がある。なお、アクリルポリマー （

S ) のガラス転移温度は、上記 F o X の式により算出される値を意味 し、ァ

クリルポリマ一 （C ) のガラス転移温度と同様に算出することができる。な

お、アクリルポリマ一 （S ) のガラス転移温度は、アクリルポリマ一 （S )

を構成する単量体の組成によって制御される。

[0048] 上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子における、アクリルポリマ一 （C

) のガラス転移温度とアクリルポリマ一 （S ) のガラス転移温度の差 [ ァク

リルポリマ一 （S ) のガラス転移温度—アクリルポリマ一 （C ) のガラス転

移温度] は、特に限定されないが、 _ 5 ~ 6 0 °Cが好ましく、より好ましく

は0 ~ 5 5 °Cである。上記ガラス転移温度の差が上記範囲に制御されること

により、硬化時の硬化性エポキシ樹脂組成物の接着性が向上 して硬化物の耐

吸湿 リフロ一性が向上 し、さらに、硬化物の耐熱性が向上する傾向がある。

[0049] 上記アクリルポリマ一 （C ) 、アクリルポリマ一 （S ) は、それぞれ、ァ

クリル系単量体 （アクリルモノマー）を必須の単量体成分として構成された

ァクリリレポリマ一である。

[0050] 上記アクリルポリマ一 （C ) 、アクリルポリマ一 （S ) を構成するァクリ

ル系単量体としては、例えば、 （メタ）アクリル酸メチル、 （メタ）ァクリ

ル酸ェチル、 （メタ）アクリル酸 n —プロピル、 （メタ）アクリル酸 ί —プ

口ピル、 （メタ）アクリル酸 η —プチル、 （メタ）アクリル酸 ί —プチル、

(メタ）アクリル酸 t —プチル、 （メタ）アクリル酸 n —へキシル、 （メタ

) アクリル酸 n —ヘプチル、 （メタ）アクリル酸 n —才クチル、 （メタ）ァ

クリル酸 2 —ェチルへキシル、 （メタ）アクリル酸 n —ノニル、 （メタ）ァ

クリル酸 ί —ノニル、 （メタ）アクリル酸デシル、 （メタ）アクリル酸 ドデ

シル、 （メタ）アクリル酸ステアリルなどの （メタ）アクリル酸アルキルェ

ステル ； （メタ）アクリル酸シクロへキシル、 （メタ）アクリル酸 t —プチ

ルシクロへキシル、 （メタ）アクリル酸イソボルニル、 （メタ）アクリル酸

卜リシクロ [ 5 . 2 . 1 . 0 2·6] デカン_ 8 _ ィル、 （メタ）アクリル酸ジシ

クロペンタジェニルなどの脂肪族環 （脂環）を有する （メタ）アクリル酸ェ



ステル ； （メタ）アク リル酸 フエニル、 （メタ）アク リル酸ベ ンジルな どの

芳香族環 を有する （メタ）アク リル酸エステル ；N —メチル _ 2 ， 2 , 6 ，

6 —テ 卜ラメチル ピペ リジル （メタ）ァク リレー 卜な どの複素環 を有する （

メタ）アク リル酸エステル ； （メタ）アク リル酸 2 — ヒ ドロキシェチル、 （

メタ）アク リル酸 2 — ヒ ドロキシプロピル、 （メタ）アク リル酸 4 — ヒ ドロ

キシプチル、 グ リセ ロールモノ （メタ）ァク リレー 卜な どの水酸基 を有する

(メタ）アク リル酸エステル ； （メタ）アク リル酸 グ リシジル、 （メタ）ァ

ク リル酸 メチル ダ リシジルな どのエポキシ基 を有する （メタ）アク リル酸ェ

ステル ； （メタ）アク リル酸 N ， N — ジメチル アミノエチルな どのアミノ基

を有する （メタ）アク リル酸エステル ； （メタ）アク リル酸 ； （メタ）ァク

リル アミ ドな どが挙 げ られる。なお、本明細書 において 「（メタ）アク リル

」 とは、 アク リル及び/ 又 はメタク リル （アク リル及びメタク リルのいずれ

か一方又は両方）を意味する。

上記 アク リルポ リマ一 （C ) 、 アク リルポ リマ一 （S ) を構成する単量体

と しては、 アク リル系単量体以外の単量体 を併用することもで きる。上記 ァ

ク リル系単量体以外の単量体 と しては、例 えば、 スチ レン、 — メチルスチ

レン、 ビニル トルエ ンな どの芳香族 ビニル単量体 ；アク リロニ トリル、 メタ

ク リロニ トリルな どのシアン化 ビニル単量体 ；クロ トン酸、 ィタコン酸、 フ

マル酸、マ レイン酸な どのカルボキシル基 を有する単量体 ；ビニル ピリジン

、 ビニル アル コール、 ビニルイミダゾ一ル、 ビニル ピロ リ ドン、酢酸 ビニル

、 —ビニルイミダゾ一ルな どの ビニル単量体 ；モノメチルイタコネ一 卜、

モノェチルイタコネ一 卜、 モノプロピルイタコネ一 卜、 モノプチルイタコネ

— 卜、 ジメチルイタコネ一 卜、 ジェチルイタコネ一 卜、 ジプロピルイタコネ

- 卜、 ジプチルイタコネ一 卜な どのィタコン酸エステル ；モノメチル フマ レ

— 卜、 モノェチル フマ レ一 卜、 モノプロピル フマ レ一 卜、 モノプチル フマ レ

— 卜、 ジメチル フマ レ一 卜、 ジェチル フマ レ一 卜、 ジプロピル フマ レ一 卜、

ジプチル フマ レ一 卜な どのフマル酸エステル ；モノメチルマ レエ一 卜、 モノ

ェチルマ レエ一 卜、 モノプロピルマ レエ一 卜、 モノプチルマ レエ一 卜、 ジメ



チルマレエ一 卜、ジェチルマレエ一 卜、ジプロピルマレエ一 卜、ジプチルマ

レエ一 卜などのマレイン酸エステルなどが挙げられる。

[0052] また、上記アクリルポリマ一 （C ) 、アクリルポリマ一 （S ) を構成する

単量体としては、 2 以上の重合性官能基 （例えば、脂肪族炭素—炭素二重結

合など）を有する多官能性単量体を使用することもできる。上記多官能性単

量体としては、例えば、ジビニルベンゼン、ァリル （メタ）ァクリレー 卜、

エチレングリコ一ルジ （メタ）ァクリレー 卜、ジァリルマレエ一 卜、 卜リア

リルシアヌレ一 卜、ジァリルフタレ一 卜、プチレングリコールジァクリレー

卜などが挙げられる。

[0053] 上記アクリルポリマー （C ) を構成する単量体の全量 （1 0 0 重量0/ 0 ) に

対するアクリル系単量体の割合は、特に限定されないが、 7 0 ~ 1 0 0 重量

%が好ましい。特に、上記アクリルポリマ一 （C ) は、実質的にアクリル系

単量体のみで構成された重合体 （例えば、単量体の全量に対するアクリル系

単量体の割合が 9 8 ~ 1 0 0 重量％である重合体）であることが好ましい。

上記アクリルポリマ一 （C ) を構成する単量体としては、中でも、炭素数 1

~ 4 のアルキル基を有する （メタ）アクリル酸アルキルエステルが好ましく

、より好ましくはメタクリル酸メチル、アクリル酸プチル、メタクリル酸プ

チルである。

[0054] 上記アクリルポリマー （S ) を構成する単量体の全量 （1 0 0 重量0/ 0 ) に

対するアクリル系単量体の割合は、特に限定されないが、 7 0 ~ 1 0 0 重量

%が好ましい。特に、上記アクリルポリマ一 （S ) は、実質的にアクリル系

単量体のみで構成された重合体 （例えば、単量体の全量に対するアクリル系

単量体の割合が 9 8 ~ 1 0 0 重量％である重合体）であることが好ましい。

上記アクリルポリマ一 （S ) を構成する単量体としては、中でも、炭素数 1

~ 4 のアルキル基を有する （メタ）アクリル酸アルキルエステル、 （メタ）

ァクリル酸が好ましく、より好ましくはメタクリル酸メチル、ァクリル酸プ

チル、メタクリル酸プチル、メタクリル酸である。

[0055] 即ち、上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子は、実質的にアクリル系単



量体のみで構成された重合体 （例えば、コァシェル型ァクリルポリマ一粒子

を構成する単量体の全量に対する、アクリル系単量体の割合が 9 8 ~ 1 0 0

重量％である重合体）により形成されたコアシェル型ァクリルポリマ一粒子

であることが好ましい。

[0056] 上記アクリルポリマ一 （C ) 、アクリルポリマ一 （S ) を構成する単量体

として、 （メタ）アクリロニ トリルなどのシアン化ビニル単量体を多量に使

用すると、該単量体が高い極性を有するため、硬化物の耐吸湿 リフロー性が

低下する傾向があるため好ましくない。また、上記アクリルポリマ一 （C )

、アクリルポリマ一 （S ) を構成する単量体として、スチレン、 _ メチル

スチレン、 ビニル トルエンなどの芳香族 ビニル単量体を多量に使用すると、

硬化物が着色 しやすくなるため好ましくない。従って、上記アクリルポリマ

- ( C ) (又はアクリルポリマ一 （S ) ) を構成する単量体の全量 （1 0 0

重量％ ) に対するシアン化ビニル単量体及び芳香族 ビニル単量体の割合は、

5 重量％以下が好ましく、より好ましくは 2 重量％以下であり、実質的に含

有 しないこと （単量体成分として能動的には配合 しないこと）が特に好まし

い。

[0057] また、上記コアシェル型アクリルポリマー粒子は、硬化物の着色や劣化を

抑制する観点で、ブタジエンゴムを含有 しないことが好ましい。また、上記

コアシェル型ァクリルポリマ一粒子は、相溶性やコス トの観点で、シリコ一

ンゴムを含有 しないことが好ましい。

[0058] 上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子におけるアクリルポリマ一 （C )

とアクリルポリマ一 （S ) の割合 （重量比） [ アクリルポリマ一 （C ) / ァ

クリルポリマ一 （S ) ] は、特に限定されないが、 1 / 0 . 1 1 / 0 0

が好ましく、より好ましくは 1 / 0 . 3 1 / 0 さらに好ましくは 1

/ 0 . 4 ~ 1 / 1 0 である。アクリルポリマ一 （C ) とアクリルポリマ一 （

S ) の割合が上記範囲を外れると、後述の被着体に対する接着力向上、加熱

による速やかな増粘の効果が得 られにくく、その結果、硬化性エポキシ樹脂

組成物の取り扱い性の向上、硬化物の耐吸湿 リフロー性向上の効果が得 られ



ない場合がある。

[0059] 上記コアシェル型ァクリルポリマ一粒子の特に好ましい具体的態様として

は、例えば、炭素数 1 ~ 4 のアルキル基を有するメタクリル酸アルキルエス

テル （特に、メタクリル酸メチル、メタクリル酸プチル）を必須の単量体成

分とするガラス転移温度が 6 0 ~ 1 2 0 °Cのアクリルポリマ一 （C ) をコア

とし、炭素数 1 ~ 4 のアルキル基を有するメタクリル酸アルキルエステル （

特に、メタクリル酸メチル、メタクリル酸プチル）を必須の単量体成分とし

、ガラス転移温度が 6 0 ~ 1 2 0 °Cであり、アクリルポリマ一 （C ) とは異

なる単量体組成のアクリルポリマ一 （S ) をシェルとするコアシェル型ァク

リルポリマ一粒子が挙げられる。上記アクリルポリマ一 （S ) は、さらに、

ヒドロキシル基を有する単量体 （例えば、水酸基を有する （メタ）アクリル

酸エステル）及び 又はカルボキシル基を有する単量体 （例えば、 （メタ）

アクリル酸）を単量体成分として含むことが好ましい。なお、上記シェルは

単層であってもよいし、多層であってもよい。上記アクリルポリマ一 （C )

を構成する単量体成分の全量 （1 0 0 重量％) に対する炭素数 1 ~ 4 のアル

キル基を有するメタクリル酸アルキルエステルの割合は、 6 0 重量％以上が

好ましく、より好ましくは 8 0 重量0/ 0以上である。また、上記アクリルポリ

マー （S ) を構成する単量体成分の全量 （1 0 0 重量％) に対する炭素数 1

~ 4 のアルキル基を有するメタクリル酸アルキルエステルの割合は、 6 0 重

量0/ 0以上が好ましく、より好ましくは 8 0 重量0/ 0以上である。

[0060] 上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子におけるアルカリ金属イオン （例

えば、 N a イオン、 K イオンなど）の含有量は、特に限定されないが、 1 0

p p m以下が好ましく、より好ましくは 5 p p m以下、さらに好ましくは 1

p p m以下である。アル力リ金属イオンの含有量が 1 0 p p mを超えると、

硬化物の絶縁特性が低下する場合がある。上記アル力リ金属イオンの含有量

は、例えば、 I C P発光分析装置やイオンクロマ トグラフィーなどを用いて

測定することができる。なお、上記アルカリ金属イオンの含有量は、例えば

、重合に用いる重合開始剤や乳化剤の選択により制御することができる。



[0061 ] 上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子の平均二次粒子径は、特に限定さ

れないが、 5 ~ 5 O mが好ましい。平均二次粒子径が 5 m未満であると

、舞いやすく静電気が起こりやすくなり、取り扱いが難 しい場合がある。一

方、平均二次粒子径が 5 0 mを超えると、 1次粒子に分散させるときに時

間的負荷が多い場合がある。上記平均二次粒子径は、例えば、走査型電子顕

微鏡 （S E M ) 、透過型電子顕微鏡 （T E M ) などの電子顕微鏡を用いて測

定することができる。なお、上記平均二次粒子径は、例えば、造粒の条件、

乾燥条件 （温度、風量）などにより制御することができる。

[0062] 上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子の体積平均一次粒子径 （D v ) は

、特に限定されないが、 2 0 0 n m以上が好ましく、より好ましくは 5 0 0

n m以上である。また、上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子の体積平均

—次粒子径は、 8 m以下が好ましく、より好ましくは 5 m以下、さらに

好ましくは 1 m以下である。体積平均一次粒子径が 2 0 0 n m未満である

と、分散性が低下する場合がある。一方、体積平均一次粒子径が 8 mを超

えると、硬化物の透明性が低下する場合がある。上記体積平均一次粒子径は

、例えば、 レーザー回折散乱式粒度分布測定装置 （例えば、商品名 「L A _

9 0 W」、 （株）堀場製作所製など）を用いて測定することができる。な

お、上記体積平均一次粒径は、例えば、単量体の乳化の際の条件などにより

制御することができる。

[0063] 上記コァシェル型ァクリルポリマ一粒子の単分散性 （体積平均一次粒子径

D V と個数平均一次粒子径 D n の比 [ D v / D n ] ) は、特に限定されない

が、 3 . 0 以下が好ましく、より好ましくは 2 . 0 以下、さらに好ましくは

1 . 5 以下である。 D v / D n が 3 . 0 を超えると、硬化物の耐吸湿 リフロ

—性や耐熱衝撃性が低下する場合がある。上記 D v / D n は、例えば、 レー

ザ一回折散乱式粒度分布測定装置 （例えば、商品名 「L A _ 9 1 0 W」、 （

株）堀場製作所製など）を用いて測定することができる。なお、上記 D v /

D n は、例えば、単量体の乳化の際の条件などにより制御することができる



[0064] 上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子は、公知乃至慣用のコアシェル型

ポリマ一粒子の製造方法を利用 して製造することができる。上記コアシェル

型アクリルポリマ一粒子は、コアをシェルによって被覆することにより得る

ことができ、例えば、コアの表面にシェルを構成するアクリルポリマ一を塗

布する方法や、上記コアを構成するァクリルポリマ一を幹成分としてシェル

を構成するアクリルポリマ一 （枝成分）をグラフ 卜重合する方法などが挙げ

られる。より具体的には、上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子は、例え

ば、国際公開 2 0 1 0 / 0 9 0 2 4 6 に開示された方法に準 じて製造するこ

とができる。

[0065] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物において、上記コアシェル型アクリル

ポリマ一粒子は 1種を単独で、又は 2 種以上を組み合わせて使用することが

できる。なお、上記コアシェル型アクリルポリマ一粒子としては、商品名 「

メタプレン K P —0 9 1 7 」、 「メタプレン K P —0 9 3 0 」、 「メタ

プレン K P _ 0 9 5 0 」 （以上、三菱 レイヨン （株）製）などの市販品を

使用することもできる。

[0066] 上記コアシヱル型アクリルポリマー粒子の含有量 （配合量）は、脂環式ェ

ポキシ化合物 1 0 0 重量部に対 して、 1 ~ 3 0 重量部であり、好ましくは3

~ 2 0 重量部である。コアシェル型ァクリルポリマー粒子の含有量が 1重量

部未満であると、コアシェル型ァクリルポリマ一粒子の添加効果が得 られに

くく、硬化物の耐吸湿 リフロ一性及び耐熱衝撃性が不良となる。一方、コア

シェル型ァクリルポリマ一粒子の含有量が 3 0 重量部を超えると、硬化性ェ

ポキシ樹脂組成物が増粘 し取り扱いが容易でなくなる。

[0067] 上記脂環式エポキシ化合物と上記コアシヱル型ァクリルポリマ一粒子とを

必須成分として含む本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、高い耐熱性、耐

光性、及び耐熱衝撃性を有 し、特に、耐吸湿 リフロー性に優れた硬化物を与

える。上記硬化物におけるこれらの効果 （特に、耐吸湿 リフロー性向上の効

果）は、硬化性ェポキシ樹脂組成物における上記コアシェル型ァクリルポリ

マ一粒子がコァシェル構造を有 し、なおかつコアとシェルのガラス転移温度



、溶解度パラメータが特定範囲に制御されていることにより、主に、硬化物

の被着体 （特に、光半導体装置における銀製電極など）に対する接着性が向

上 し、さらに、加熱により速やかに増粘 （ゲル化） して完全に硬化する前に

形状が保持 （固定）されることによる効果であると推測される。上記コアシ

エル型ァクリルポリマ一粒子の代わりに、一般のァクリルポリマ一 （線状ポ

リマ一等）を用いた場合には、上述の接着性向上や加熱による増粘の効果は

得 られない。例えば、加熱により著 しく低粘度化する樹脂組成物は硬化の際

に形状が変形 しやすいため、このような変形に起因する不具合 （例えば、耐

吸湿 リフ口一性低下など）を生 じやすい。また、上記コアシェル型アクリル

ポリマー粒子を含む本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、後述のように室

温では比較的低い粘度を有するため、取り扱い性にも優れる。

[0068] なお、上述の硬化性エポキシ樹脂組成物の加熱による増粘効果は、特に、

上記コアシェル型アクリルポリマーが加熱された際 （特に、コアやシェルの

T g 付近、具体的には 8 0 ~ 9 0 °C に加熱された際）に膨潤 し、なおかつ該

コアシェル型アクリルポリマーの溶解度パラメータ （F e d o r s 法）が特

定範囲に制御されていることによって、脂環式エポキシ化合物が膨潤 したコ

ァシェル型アクリルポリマ一粒子のシェル層 （表面層）に容易に浸透できる

ことによって得 られる効果であると推測される。

[0069] [ モノァリルジグリシジルイソシァヌレ一 卜化合物]

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、さらに、下記式 （I ) で表される

化合物 （モノアリルジグリシジルイソシァヌレ一 卜化合物）を含むことが好

ましい。上記モノァリルジグリシジルイソシァヌレ一 卜化合物を含む場合、

特に、硬化物の耐吸湿 リフロー性及び耐熱衝撃性がいっそう向上する傾向が

ある。



[ 化 10]

[0070] 上記式 （I ) 中、 R i及び R 2は、同一又は異なって、水素原子又は炭素数 1

~ 8 のアルキル基を示す。炭素数 1 ~ 8 のアルキル基 と しては、例えば、 メ

チル基、ェチル基、 プロピル基、イソプロピル基、 プチル基、イソプチル基

、 s —プチル基、ペ ンチル基、へキシル基、ヘ プチル基、才クチル基等の直

鎖又は分岐鎖状のアルキル基が挙げられる。中でも、 メチル基、ェチル基、

プロピル基、ィソプロピル基等の炭素数 1 ~ 3 の直鎖又は分岐鎖状のアルキ

ル基が好ま しい。上記式 （I ) 中の R 1及び R 2は、水素原子であることが特 に

好ま しい。

[0071 ] 上記モ ノァ リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜化合物の代表的な例 と して

は、モノア リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜、 1 —ァ リル _ 3 ， 5 _ ビス

( 2 _ メチルエポキシプロピル）イソシァヌレ一 卜、 1 _ ( 2 —メチル プロ

ぺニル） _ 3 ， 5 —ジグ リシジルイソシァヌレ一 卜、 1 _ ( 2 —メチル プロ

ぺニル） _ 3 ， 5 _ ビス （2 _ メチルエポキシプロピル）イソシァヌレ一 卜

等が挙げられる。なお、 モ ノァ リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜化合物は

1 種 を単独で、又は 2 種以上を組み合わせて使用することができる。

[0072] なお、上記モノァ リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜化合物は、 アル コ一

ルゃ酸無水物など、エポキシ基 と反応する化合物 を加えてあ らか じめ変性 し

て用いてもよい。

[0073] 上記モノァ リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜化合物の含有量 （配合量）

は、特 に限定されないが、脂環式エポキシ化合物 1 0 0 重量部 に対 して、 3

~ 5 0 重量部が好ま しく、 より好ま しくは 5 ~ 4 5 重量部、 さらに好ま しく

は 1 0 4 0 重量部である。モノァ リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜化合



物の含有量が 5 0 重量部を超えると、モノアリルジグリシジルイソシァヌレ

一卜化合物の硬化性エポキシ樹脂組成物における溶解性が低下 し、硬化物の

物性に悪影響を及ぼす場合がある。一方、モノアリルジグリシジルイソシァ

ヌレー 卜化合物の含有量が 3 重量部未満であると、硬化物の耐吸湿 リフロー

性、耐熱衝撃性が不十分となる場合がある。

[0074] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、さらに、硬化剤及び硬化促進剤、

又は、硬化触媒を含んでいてもよい。

[0075] [硬化剤]

本発明の硬化性ェポキシ樹脂組成物における硬化剤は、エポキシ基を有す

る化合物を硬化させる働きを有する化合物である。上記硬化剤としては、ェ

ポキシ樹脂用硬化剤として公知乃至慣用の硬化剤を使用することができる。

上記硬化剤としては、中でも、 2 5 °Cで液状の酸無水物が好ましく、例えば

、メチルテ トラヒドロ無水フタル酸、メチルへキサヒドロ無水フタル酸、 ド

デセニル無水コハク酸、メチルェン ドメチレンテ トラヒドロ無水フタル酸な

どが挙げられる。また、例えば、無水フタル酸、テ トラヒドロ無水フタル酸

、へキサヒドロ無水フタル酸、メチルシクロへキセンジカルボン酸無水物な

どの常温 （約 2 5 °C ) で固体状の酸無水物は、常温 （約 2 5 °C ) で液状の酸

無水物に溶解させて液状の混合物とすることで、本発明における硬化剤とし

て使用することができる。なお、硬化剤は 1種を単独で、又は 2 種以上を組

み合わせて使用することができる。上述のように、上記硬化剤としては、硬

化物の耐熱性、耐光性、耐クラック性 （クラックを生 じにくい特性）の観点

で、飽和単環炭化水素ジカルボン酸の無水物 （環にアルキル基等の置換基が

結合 したものも含む）が好ましい。

[0076] また、本発明においては、上記硬化剤として、商品名 「リカシッド M H

—7 0 0 」、 「リカシッド M H _ 7 0 0 F 」 （以上、新日本理化 （株）製

) 、商品名 「H N _ 5 5 0 0 」 （日立化成工業 （株）製）等の市販品を使用

することもできる。

[0077] 硬化剤の含有量 （配合量）としては、特に限定されないが、本発明の硬化



性エポキシ樹脂組成物に含まれるエポキシ基を有する化合物の全量 （1 0 0

重量部）に対 して、 5 0 ~ 2 0 0 重量部が好ましく、より好ましくは 1 0 0

~ 1 4 5 重量部である。より具体的には、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成

物中に含まれる全てのエポキシ基を有する化合物におけるエポキシ基 1 当量

当たり、 0 . 5 ~ 1 . 5 当量となる割合で使用することが好ましい。硬化剤

の含有量が 5 0 重量部を下回ると、硬化が不十分となり、硬化物の強靱性が

低下する傾向がある。一方、硬化剤の含有量が 2 0 0 重量部を上回ると、硬

化物が着色 して色相が悪化する場合がある。

[0078] [硬化促進剤]

本発明の硬化性ェポキシ樹脂組成物における硬化促進剤は、エポキシ基を

有する化合物が硬化剤により硬化する際に、硬化速度を促進する機能を有す

る化合物である。上記硬化促進剤としては、公知乃至慣用の硬化促進剤を使

用することができ、例えば、 1， 8 —ジァザビシクロ [ 5 . 4 . 0 ] ゥンデ

セン_ 7 ( D B U ) 、及びその塩 （例えば、フエノール塩、才クチル酸塩、

p _ トルエ ンスルホ ン酸塩、ギ酸塩、テ トラフエ二ルポ レ一 卜塩） ；1， 5

—ジァザビシクロ [ 4 . 3 . 0 ] ノネン一5 ( D B N ) 、及びその塩 （例え

ば、フエノ一ル塩、才クチル酸塩、 p _ トルエ ンスルホン酸塩、ギ酸塩、テ

トラフエ二ルポ レ一 卜塩） ；ベ ンジルジメチル ァミン、 2 ，4 ， 6 — 卜リス

(ジメチルアミノメチル）フエノール、 N，N —ジメチルシクロへキシルァ

ミンなどの 3 級ァミン ；2 _ ェチル_ 4 _ メチルイミダゾ一ル、 1 _ シァノ

ェチル— 2 —ェチル—4 _ メチルイミダゾ一ルなどのイミダゾ一ル類 ；リン

酸エステル、 卜リフエニルホスフィンな どのホスフィン類 ；テ トラフェニル

ホスホニゥ厶テ トラ （p _ トリル）ボレー 卜などのホスホニゥ厶化合物 ；才

クチル酸スズ、才クチル酸亜鉛などの有機金属塩 ；金属キレ一 卜などが挙げ

られる。硬化促進剤は 1種を単独で、又は 2 種以上を組み合わせて使用する

ことができる。

[0079] また、本発明においては、上記硬化促進剤として、商品名 「U _ C A T

S A 5 0 6 」、 「U _ C A T S A 1 0 2 」、 「U _ C A T 5 0 0 3



」、 「U _ C A T 1 8 X 」、 「U _ C A T 1 8 X D 」、 「1 2 X D 」 （

開発品） （以上、サ ンァプロ （株）製）、商品名 「T P P _ K 」、 「Τ Ρ Ρ

_ Μ Κ」 （以上、北興化学工業 （株）製）、商品名 「Ρ Χ _ 4 Ε Τ 」 （日本

化学工業 （株）製）等の市販品を使用することもできる。

[0080] 上記硬化促進剤の含有量 （配合量）は、特 に限定されないが、硬化性ェポ

キシ樹脂組成物 に含 まれるエポキシ基を有する化合物の全量 （1 0 0 重量部

) に対 して、 0 . 0 5 ~ 5 重量部が好ま しく、 より好ま しくは 0 . 1 ~ 3 重

量部、 さらに好ま しくは 0 . 2 ~ 3 重量部、特 に好ま しくは 0 . 2 5 ~ 2 .

5 重量部である。硬化促進剤の含有量が 0 . 0 5 重量部未満であると、硬化

促進効果が不十分 となる場合がある。一方、硬化促進剤の含有量が 5 重量部

を超えると、硬化物が着色 して色相が悪化する場合がある。

[0081 ] [ 硬化触媒 ]

本発明の硬化性ェポキシ樹脂組成物 においては、上述の硬化剤及び硬化促

進剤の代わ りに、硬化触媒を用いることもできる。硬化剤及び硬化促進剤 を

用いた場合 と同様 に、硬化触媒を用いることによって、エポキシ基を有する

化合物の硬化反応を進行させ、硬化物 を得 ることができる。上記硬化触媒 と

しては、特 に限定されないが、紫外線照射又は加熱処理 を施すことにより力

チオ ン種 を発生 して、重合を開始させるカチオ ン触媒 （カチオ ン重合開始剤

) を用いることができる。なお、硬化触媒は 1 種 を単独で、又は 2 種以上を

組み合わせて使用することができる。

[0082] 紫外線照射によりカチオ ン種 を発生するカチオ ン触媒 と しては、例えば、

へ キサ フル 才 ロア ンチ モ ネ一 卜塩 、 ペ ンタ フル 才 ロ ヒ ドロキ シ ア ンチ モ ネ一

卜塩、へキサフル才 ロホスフエ一 卜塩、へキサフル才 ロアルゼネ一 卜塩など

が挙げられる。上記カチオ ン触媒 と しては、例えば、商品名 「U V A C U R

E 1 5 9 0 」 （ダイセル サイテ ック （株）製）、商品名 「C D _ 1 0 1 0

」、 「C D — 1 0 1 1 」、 「C D — 1 0 1 2 」 （以上、米国サ一 トマ一製）

、商品名 「ィルガキュア 2 6 4 」 （チバ ' ジャパ ン （株）製）、商品名 「C

I T _ 1 6 8 2 」 （日本曹達 （株）製）等の市販品を好ま しく使用すること



もできる。

[0083] 加熱処理を施すことによりカチ才ン種を発生するカチ才ン触媒としては、

例えば、ァリールジァゾニゥ厶塩、ァリ一ルョ一 ドニゥ厶塩、ァリ一ルスル

ホニゥ厶塩、アレン—イオン錯体などを挙げることができ、商品名 「P P _

3 3 」、 「C P _ 6 6 」、 「C P _ 7 7 」 （以上、 （株）A D E K A 製）、

商品名 「F C —5 0 9 」 （スリ一ェ厶製）、商品名 「U V E 1 0 1 4 」 （G

E . 製）、商品名 「サンエイ ド S I — 6 0 し」、 「サンエイ ド S I —

8 0 し」、 「サンエイ ド S 1— 1 0 0 し」、 「サンエイ ド S 1— 1 1 0

L 」 （以上、三新化学工業 （株）製）、商品名 「C G _ 2 4 _ 6 1 」 （チバ

ジャパン製）等の市販品を好ましく使用することができる。さらに、アル

ミニゥ厶ゃチタンなどの金属とァセ 卜酢酸若 しくはジケ トン類とのキレ一 卜

化合物と 卜リフエ二ルシラノ一ル等のシラノ一ルとの化合物、又は、アルミ

二ゥ厶ゃチタンなどの金属とァセ 卜酢酸若 しくはジケ トン類とのキレ一 卜化

合物とビスフエノール S 等のフエノ一ル類との化合物であつてもよい。

[0084] 硬化触媒の含有量 （配合量）は、特に限定されないが、硬化性エポキシ樹

脂組成物中に含まれるエポキシ基を有する化合物の全量 （1 0 0 重量部）に

対 して、 0 . 0 1 ~ 1 5 重量部が好ましく、より好ましくは0 . 0 1 ~ 1 2

重量部、さらに好ましくは0 . 0 5 ~ 1 0 重量部、特に好ましくは0 . 1 ~

0 重量部である。硬化触媒を上記範囲内で使用することにより、耐熱性、

耐光性、透明性に優れた硬化物を得ることができる。

[0085] [ 芳香環を有 しないダリシジルエーテル系エポキシ化合物]

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、エポキシ化合物として上記脂環式

エポキシ化合物以外にも、さらに、芳香環を有 しないグリシジルェ一テル系

ェポキシ化合物を含んでいてもよい。上記芳香環を有 しないグリシジルェ一

テル系エポキシ化合物を含むことは、硬化物の高い耐熱性を損なうことなく

耐クラック性を向上させることができる点で好ましく、特に、硬化物の高い

耐熱性及び耐光性を損なうことなく耐クラック性を向上させることができる

点で好ましい。



[0086] 上記芳香環を有 しないグリシジルェ一テル系エポキシ化合物には、脂肪族

グリシジルェ一テル系エポキシ化合物、及び、芳香族グリシジルェ一テル系

エポキシ化合物を核水添 した化合物が含まれる。上記芳香環を有 しないダリ

シジルエーテル系エポキシ化合物としては、例えば、商品名 「E P I C L O

N 7 0 3 」、 「E P I C L 0 N 7 0 7 」、 「E P I C L 0 N 7 2 0 」、 「E

P I C L O N 7 2 5 」 （D I C (株）製）、商品名 「Y H _ 3 0 0 」、 「Y

H _ 3 1 5 」、 「Y H _ 3 2 4 」、 「P G _ 2 0 2 」、 「P G _ 2 0 7 」、

「サン 卜一 卜S T _ 3 0 0 0 」 （新日鐵化学 （株）製）、商品名 「リカレジ

ンD M E _ 1 0 0 」、 「リカレジンH B E _ 1 0 0 」 （新日本理化 （株）製

) 、商品名 「デナコール E X —2 1 2 」、 「デナコール E X —3 2 1 」 （ナ

ガセケ厶テックス （株）製）、商品名 「Y X 8 0 0 0 」、 「Υ Χ 8 0 3 4 」

(三菱化学 （株）製）等の市販品を好ましく使用することができる。なお、

芳香環を有 しないダリシジルエーテル系エポキシ化合物は 1種を単独で、又

は 2 種以上を組み合わせて使用することができる。

[0087] 芳香環を有 しないグリシジルエーテル系エポキシ化合物の含有量 （配合量

) は、特に限定されないが、硬化性エポキシ樹脂組成物に含まれるエポキシ

基を有する化合物の全量 （全エポキシ化合物） 1 0 0 重量％に対 して、 1 0

7 0 重量％が好ましく、より好ましくは 2 0 ~ 5 0 重量％である。

[0088] [ ポ リオール化合物]

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、ポリオール化合物を含んでいても

よい。上記ポリオ一ル化合物を含むことは、硬化物の耐熱性及び耐クラック

性をより向上させることができる点で好ましい。上記ポリオ一ル化合物は、

分子内 （一分子中）に2 個以上の水酸基を有する数平均分子量が 2 0 0 以上

の重合体 （オ リゴマー又はポリマー）であり、例えば、ポリエーテルポリオ

—ル、ポリエステルポリオ一ル、ポリカ一ボネ一 卜ポリオ一ル等が含まれる

。なお、上記ポリオ一ル化合物は 1種を単独で、又は 2 種以上を組み合わせ

て使用することができる。

[0089] 上記ポリエステルポリオ一ルとしては、例えば、商品名 「ブラクセル 2 0



5 」、 「ブラクセル 2 0 5 H 」、 「ブラクセル 2 0 5 U 」、 「ブラクセル 2

0 5 B A 」、 「プラクセル 2 0 8 」、 「プラクセル 2 1 0 」、 「プラクセル

2 1 0 C P 」、 「ブラクセル 2 1 0 B A 」、 「ブラクセル 2 1 2 」、 「ブラ

クセル 2 1 2 C P 」、 「プラクセル 2 2 0 」、 「プラクセル 2 2 0 C P B 」

、 「ブラクセル 2 2 0 N P 1 」、 「ブラクセル 2 2 0 B A 」、 「ブラクセル

2 2 0 E D 」、 「プラクセル 2 2 0 E B 」、 「プラクセル 2 2 0 E C 」、 「

プラクセル 2 3 0 」、 「ブラクセル 2 3 0 C P 」、 「ブラクセル 2 4 0 」、

「ブラクセル 2 4 0 C P 」、 「ブラクセル 2 1 0 N 」、 「ブラクセル 2 2 0

N 」、 「プラクセル L 2 0 5 A L 」、 「プラクセル L 2 0 8 A L 」、 「プラ

クセル L 2 1 2 A L 」、 「ブラクセル L 2 2 0 A L 」、 「ブラクセル L 2 3

0 A L 」、 「プラクセル 3 0 5 」、 「プラクセル 3 0 8 」、 「プラクセル 3

1 2 」、 「ブラクセル L 3 1 2 A L 」、 「ブラクセル 3 2 0 」、 「ブラクセ

ル L 3 2 0 A L 」、 「プラクセル L 3 3 0 A L 」、 「プラクセル 4 1 0 」、

「ブラクセル 4 1 0 D 」、 「ブラクセル 6 1 0 」、 「ブラクセル P 3 4 0 3

」、 「ブラクセル C D E 9 P 」 （以上、 （株）ダイセル製）等の市販品を使

用することがで きる。

上記ポ リエーテルポ リオ一ル と しては、例 えば、商品名 「P E P _ 1 0 1

」 （フロイン 卜産業 （株）製）、商品名 「アデカプル 口ニ ック し」、 「アデ

カプル 口ニ ック P 」、 「アデカプル 口ニ ック F 」、 「アデカプル 口ニ ック R

」、 「アデカプル 口ニ ック T R 」、 「アデ力 P E G 」 （以上、 （株） A D E

K A 製）、商品名 「P E G # 1 0 0 0 」、 「P E G # 1 5 0 0 」、 「P E G

# 1 1 0 0 0 」 （以上、 日油 （株）製）、商品名 「ニューポール P E — 3 4

」、 「ニューポール P E _ 6 1 」、 「ニューポール P E _ 7 8 」、 「ニュー

ポール P E — 1 0 8 」、 「P E G _ 2 0 0 」、 「P E G _ 6 0 0 」、 「P E

G _ 2 0 0 0 」、 「P E G _ 6 0 0 0 」、 「P E G _ 1 0 0 0 0 」、 「P E

G _ 2 0 0 0 0 」 （以上、三洋化成工業 （株）製）、商品名 「P T M G 0

0 0 」、 「P T M G 1 8 0 0 」、 「P T M G 2 0 0 0 」 （以上、三菱化学 （

株）製）、 「P T M G プ レボ リマ一」 （三菱樹脂 （株）製）等の市販品を使



用することがで きる。

[0091 ] 上記ポ リ力一ボネ一 卜ポ リオ一ル と しては、例 えば、商品名 「ブラクセル

C D 2 0 5 P L 」、 「プラクセル C D 2 0 5 H L 」、 「プラクセル C D 2 1

O P L 」、 「プラクセル C D 2 1 0 H L 」、 「プラクセル C D 2 2 0 P L 」

、 「ブラクセル C D 2 2 0 H L 」 （以上、 （株）ダイセル製）、商品名 「U

H _ C A R B 5 0 」、 「U H _ C A R B 1 0 0 」、 「U H _ C A R B 3 0 0

」、 「U H _ C A R B 9 0 ( 1 Z 3 ) 」、 「U H _ C A R B 9 0 ( / )

」、 「U C _ C A R B 0 0 」 （以上、宇部興産 （株）製）、商品名 「P C

D L T 4 6 7 1 」、 「P C D L T 4 6 7 2 」、 「P C D L Τ 5 6 5 0

J 」、 「P C D L T 5 6 5 1 」、 「P C D L T 5 6 5 2 」 （以上、旭化

成ケ ミカルズ （株）製）等の市販品を使用することがで きる。

[0092] 上記ポ リオール化合物 と しては、上記ポ リエーテルポ リオール、ポ リエス

テルポ リオ一ル、ポ リカ一ボネ一 卜ポ リオ一ル以外のポ リオ一ル化合物 （「

その他のポ リオ一ル化合物」 と称する場合がある）を使用することもで きる

。上記その他のポ リオ一ル化合物 と しては、例 えば、商品名 「Υ Ρ _ 5 0 」

、 「Y P _ 5 0 S 」、 「Y P _ 5 5 U 」、 「Υ Ρ _ 7 0 」、 ΓΖ Χ — 1 3 5

6 — 2 」、 「Y P B _ 4 3 C 」、 「Υ Ρ Β _ 4 3 Μ」、 「F X _ 3 1 6 」、

「F X _ 3 1 0 T 4 0 」、 「F X _ 2 8 0 S 」、 「F X _ 2 9 3 」、 「Y P

S _ 0 0 7 A 3 0 」、 「T X _ 1 0 6 」 （以上、新 日鐵化学 （株）製）、

商品名 「j E R 1 2 5 6 」、 「j E R 4 2 5 0 」、 「j E R 4 2 7 5 」 （以

上、三菱化学 （株）製）な どのフエノキシ樹脂 ；商品名 「ェポ 卜一 卜Y D —

0 1 4 」、 「ェポ 卜一 卜Y D — 0 1 7 」、 「ェポ 卜一 卜Y D — 0 1 9 」、 「

ェポ 卜一 卜Y D — 0 2 O G 」、 「ェポ 卜一 卜Y D _ 9 0 4 」、 「ェポ 卜一 卜

Y D _ 9 0 7 」、 「ェポ 卜一 卜Y D — 6 0 2 0 」 （以上、新 日鐵化学 （株）

製）、商品名 「j E R 1 0 0 7 」、 「j E R 1 0 0 9 」、 「j E R 1 0 1 0

」、 「j E R 1 0 0 5 F 」、 「j E R 1 0 0 9 F 」、 「j E R 1 0 0 6 F S

」、 「j E R 1 0 0 7 F S 」 （以上、三菱化学 （株）製）な どのエポキシ当

量が 1 0 0 0 g / e q . を超 える ビスフエノール型高分子エポキシ樹脂 ；商



品名 「P o l y b d R —4 5 H 丁」、 「P o l y b d R - 5 H T

」、 「P o I y ί p 」、 「K R A S O L 」 （以上、出光興産 （株）製）、

商品名 「 _ ω ポリプタジェングリコ一ル G _ 1 0 0 0 」、 「 _ ω ポリ

プタジェングリコ一ル G _ 2 0 0 0 」、 「 _ ω ポリプタジエングリコ一

ル G _ 3 0 0 0 」 （以上、日本曹達 （株）製）などの水酸基を有するポリ

プタジェン類 ；商品名 「ヒタロイ ド3 9 0 3 」、 「ヒタロイ ド3 9 0 4 」、

「ヒタロイ ド3 9 0 5 」、 「ヒタロイ ド6 5 0 0 」、 「ヒタロイ ド6 5 0 0

B 」、 「ヒタロイ ド3 0 1 8 X 」 （以上、日立化成工業 （株）製）、商品名

「ァクリディックD L — 1 5 3 7 」、 「ァクリディックB L —6 1 6 」、 「

ァクリディックA L — 1 1 5 7 」、 「ァクリディックA —3 2 2 」、 「ァク

リディックA —8 1 7 」、 「ァクリディックA —8 7 0 」、 「ァクリデイツ

クA _ 8 5 9 _ B 」、 「ァクリディックA —8 2 9 」、 「ァクリディックA

_ 4 9 _ 3 9 4 _ I M」 （以上、 D I C (株）製）、商品名 「ダイャナ一ル

S R _ 1 3 4 6 」、 「ダイヤナ一ル S R _ 1 2 3 7 」、 「ダイヤナ一ルA S

- 1 3 9 」 （以上、三菱 レイヨン （株）製）などのアクリルポリオ一ル等

の市販品を使用することができる。

[0093] 上記ポリオール化合物の含有量 （配合量）は、特に限定されないが、硬化

性エポキシ樹脂組成物に含まれるエポキシ基を有する化合物の全量 （全ェポ

キシ化合物） 1 0 0 重量部に対 して、 1 ~ 5 0 重量部が好ましく、より好ま

しくは 1 . 5 ~ 4 0 重量部、さらに好ましくは 5 ~ 3 0 重量部である。ポリ

オール化合物の含有量が 5 0 重量部を超えると、硬化物のT g が低下 し過ぎ

て、加熱による体積変化が大きくなり、光半導体装置の不点灯等の不具合が

起こる場合がある。ポリオ一ル化合物の含有量が 1重量部未満であると、硬

化物の耐熱性、耐光性が不足する場合がある。

[0094] [ ゴム粒子]

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、ゴム粒子を含んでいてもよい。ゴ

厶粒子としては、例えば、粒子状 N B R (アクリロニ トリル—ブタジエンゴ

厶）、反応性末端カルボキシル基 N B R ( C T B N ) 、メタルフリーN B R



、粒子状 S B R ( スチ レン—ブタジエンゴム）等が挙げられる。また、上記

ゴム粒子としては、例えば、ゴム弾性を有するコア部分と、該コア部分を被

覆する少なくとも 1層のシェル層とからなる多層構造 （コアシェル構造）を

有するゴム粒子などが挙げられる。上記コアシェル構造を有するゴム粒子と

しては、特に、表面に脂環式エポキシ化合物と反応 し得る官能基としてヒド

口キシル基及び/ 又はカルボキシル基を有 し、平均粒子径が 1 0 ~ 5 0 0 n

m、最大粒子径が 5 0 0 0 0 n mであり、該ゴム粒子の屈折率と該ゴム

粒子を含む硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物の屈折率との差が± 0 . 0 2

以内であるものが好ましい。上記ゴム粒子の配合量は、必要に応 じて適宜調

整することができ、特に限定されないが、硬化性エポキシ樹脂組成物に含ま

れるエポキシ基を有する化合物の全量 （1 0 0 重量部）に対 して、 0 . 5 ~

3 0 重量部が好ましく、より好ましくは 1 ~ 2 0 重量部である。ゴム粒子の

使用量が 0 . 5 重量部を下回ると、硬化物の耐クラック性が低下する傾向が

あり、一方、ゴム粒子の使用量が 3 0 重量部を上回ると、硬化物の耐熱性及

び透明性が低下する傾向がある。

[0095] [ 添加剤]

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、上記以外にも、本発明の効果を損

なわない範囲内で各種添加剤を含有 していてもよい。上記添加剤として、例

えば、エチレングリコ一ル、ジエチレングリコ一ル、プロピレングリコ一ル

、グリセリンなどの水酸基を有する化合物を使用すると、反応を緩やかに進

行させることができる。その他にも、粘度や透明性を損なわない範囲内で、

シリコーン系ゃフッ素系消泡剤、 レベ リング剤、 γ - グリシ ドキシプロピル

卜リメ トキシシランや 3 _ メルカプ トプロピル 卜リメ トキシシランなどのシ

ランカップリング剤、界面活性剤、シリカ、アルミナなどの無機充填剤、難

燃剤、着色剤、酸化防止剤、紫外線吸収剤、イオン吸着体、顔料、蛍光体、

離型剤などの慣用の添加剤を使用することができる。

[0096] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、特に限定されないが、上記の各成

分を、必要に応 じて加熱 した状態で攪拌 混合することにより調製すること



ができる。なお、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、各成分があらか じ

め混合されたものをそのまま使用する 1液系の組成物として使用することも

できるし、例えば、別々に保管 しておいた 2 以上の成分を使用前に所定の割

合で混合 して使用する多液系 （例えば、 2 液系）の組成物として使用するこ

ともできる。

[0097] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物の 2 5 °C における粘度は、 6 0 ~ 6 0

O O m P a s であり、好ましくは 1 0 0 ~ 5 5 0 0 m P a s 、より好ま

しくは 1 5 0 ~ 5 0 0 0 m P a s である。 2 5 °C における粘度が 6 0 m P

a s 未満であると、硬化物の耐熱性が低下する傾向がある。一方、 2 5 °C

における粘度が 6 0 0 0 m P a s を超えると、注型時の取り扱い性が低下

したり、硬化物に注型不良に由来する不具合が生 じやすくなる傾向がある。

なお、硬化性エポキシ樹脂組成物の 2 5 °C における粘度は、例えば、デジタ

ル粘度計 （型番 「D V U _ E I I 型」、 （株） トキメック製）を用いて、口

—ター ：標準 1 ° 3 4 ' X R 2 4 、温度 ：2 5 °C、回転数 ：0 5 ~ 1 0 r

p mの条件で測定することができる。

[0098] < 硬化物>

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物を硬化させることにより、耐熱性、耐

光性、及び耐熱衝撃性に優れ、特に、耐吸湿 リフロー性に優れた硬化物を得

ることができる。硬化の際の加熱温度 （硬化温度）は、特に限定されないが

、 4 5 ~ 2 0 0 °Cが好ましく、より好ましくは 1 0 0 ~ 1 9 0 °C、さらに好

ましくは 1 0 0 ~ 1 8 0 °Cである。また、硬化の際に加熱する時間 （硬化時

間）は、特に限定されないが、 3 0 ~ 6 0 0 分が好ましく、より好ましくは

4 5 ~ 5 4 0 分、さらに好ましくは 6 0 ~ 4 8 0 分である。硬化温度と硬化

時間が上記範囲の下限値より低い場合は、硬化が不十分となり、逆に上記範

囲の上限値より高い場合は、樹脂成分の分解が起きる場合があるので、いず

れも好ましくない。硬化条件は種々の条件に依存するが、例えば、硬化温度

を高くした場合は硬化時間を短 く、硬化温度を低 くした場合は硬化時間を長

くする等により、適宜調整することができる。



[0099] < 光半導体封止用樹脂組成物>

本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、光半導体封止用樹脂組成物として

好ましく使用できる。上記光半導体封止用樹脂組成物として用いることによ

り、高い耐熱性、耐光性、及び耐熱衝撃性を有し、特に耐吸湿リフロー性に

優れた硬化物により光半導体素子が封止された光半導体装置が得られる。上

記光半導体装置は、高出力、高輝度の光半導体素子を備える場合であっても

、経時で光度が低下しにくく、特に、高湿条件下で保管された後にリフ口一

工程にて加熱された場合でも光度低下等の劣化が生じにくい。

[ 0100] < 光半導体装置>

本発明の光半導体装置は、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物 （光半導体

封止用樹脂組成物）の硬化物により光半導体素子が封止された光半導体装置

である。光半導体素子の封止は、上述の方法で調製した硬化性エポキシ樹脂

組成物を所定の成形型内に注入し、所定の条件で加熱硬化して行う。これに

より、硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物により光半導体素子が封止された
光半導体装置が得られる。硬化温度と硬化時間は、硬化物の調製時と同様の

範囲で設定することができる。

[ 0101] 特に、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、一定の空間に流し込んだ後

に硬化させる態様で用いられる封止剤として好ましく使用できる。本発明の

硬化性エポキシ樹脂組成物は、上述の一定の空間において硬化させた後、高

温 （例えば、リフロー工程における熱履歴）や熱衝撃 （例えば、冷熱サイク

ル）による負荷が加えられた場合にも、剥離やクラックを生じにくいという

効果を発揮できるためである。従って、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物
は、特に、 1_ 巳0 の？1_ 〇〇封止材、砲弾型のL E Dのインナ一封止材、フ

リップチップ封止材などを形成するための封止剤として好ましく使用するこ

とができる。

[ 0102] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、上述の光半導体素子の封止用途に

限定されず、例えば、接着剤、電気絶縁材、積層板、コーティング、インク

、塗料、シ一ラント、レジス卜、複合材料、透明基材、透明シ一卜、透明フ



イルム、光学素子、光学 レンズ、光学部材、光造形、電子ペーパ ー、 タツチ

パネル、太陽電池基板、光導波路、導光板、ホ ログラフィックメモ リな どの

用途 にも使用することがで きる。

実施例

[01 03] 以下 に、実施例 に基づいて本発明をよ り詳細 に説明するが、本発明はこれ

らの実施例 によ り限定されるものではない。

[01 04] 製造例 1

( アク リル重合体エマルシ ヨン （E 1 ) 、 アク リル重合体粉体 （P 1 ) の製

造）

攪拌機、還流冷却管、滴下ポ ンプ、温度制御装置、及び窒素導入管 を備 え

た 2 リッ トルのセパ ラプル フラスコにイオ ン交換水 5 8 5 . 0 g を仕込み、

攪拌 を行 った。

別途、 メタク リル酸 メチル 4 5 3 . 5 g 、 メタク リル酸 n —プチル 7 1 .

5 g 、 ジ— 2 — ェチルへキシルスルホコハ ク酸 アンモニゥ厶 5 . 2 5 g 、及

びイオ ン交換水 2 6 2 . 5 g をホモジナイザ一 （2 5 0 0 0 r p m ) で乳化

処理 して単量体混合物 （M 1 ) を調製 し、該単量体混合物 （M 1 ) の うちの

1 0 % を上記 フラスコ内に投入 し、 その後、窒素雰囲気下で 8 0 °C に昇温 し

た。次いで、予め調製 した過硫酸 アンモニゥ厶 0 . 3 0 g の水溶液 （イオ ン

交換水 1 5 . O g に溶解 させた）を、上記 フラスコ内に一括仕込み し、 6 0

分間保持 して、 シー ド粒子を形成 させた。 さ らに、 シー ド粒子が形成 された

上記 フラスコ内に残 りの単量体混合物 （M 1 ) を 1 8 0 分かけて滴下 し、滴

下後 1 時間保持 し、第 1 段 目の重合 を終 了 した。

次いで、 メタク リル酸 メチル 2 1 9 . 3 g 、 メタク リル酸 5 . 7 g 、 ジ —

2 — ェチルへキシルスルホコハ ク酸 アンモニゥ厶 2 . 2 5 g 、及びイオ ン交

換水 1 1 2 . 5 g をホモジナイザ一 （2 5 0 0 0 r p m ) で乳化処理 して得

られた単量体混合物 を、上記 フラスコ内に 9 0 分かけて滴下 し、滴下後 1 時

間保持 して、第 2 段 目の重合 を終 了 し、平均粒子径 0 . 8 4 m のアク リル

重合体エマルシ ヨン （E 1 ) を得 た。上記 アク リル重合体エマルシ ヨン （E



1 ) におけるアク リル モ ノマ ーの組成か ら、第 1 段 目の重合 によ り形成 した

コア成分のガラス転移温度 は 9 0 . 6 °C、溶解度パ ラメータ （F e d o r s

法）は 2 0 . 4 5 であ り、第 2 段 目の重合 によ り形成 したシェル成分のガラ

ス転移温度 は 1 0 6 . 9 °C、溶解度パ ラメータ （F e d o r s 法）は 2 0 .

6 6 である。

得 られたアク リル重合体エマルシ ヨン （E 1 ) を嘖霧乾燥処理 し、 ァク リ

ル重合体粉体 （P 1 ) を得 た。

[01 05] 製造例 2 ~ 6

表 1 に記載の原料組成及び重合条件 に変更 した こと以外は製造例 1 と同様

に して、 アク リル重合体エマルシ ヨン （E 2 ) ~ ( E 6 ) 、 及びアク リル重

合体粉体 （P 2 ) ~ ( P 6 ) を得 た。

[01 06] 製造例 7

( ア ク リル 重合体エ マル シ ヨン （E 7 ) 、 ア ク リル 重合体粉体 （P 7 ) の製

造）

攪拌機、還流冷却管、滴下ポ ンプ、温度制御装置、及び窒素導入管 を備 え

た 2 リッ トルのセパ ラプル フラスコにイオ ン交換水 6 2 4 g を仕込み、攪拌

を行 った。

別途、 メタク リル酸 メチル 4 8 3 . 7 g 、 メタク リル酸 n —プチル 7 6 .

3 g を混合 し、第 1 段 目の重合 に用いる単量体混合物 （M 7 ) を調製 した。

上記単量体混合物 （M 7 ) の うちの 4 0 . 0 g を上記 フラスコ内に投入 し、

その後、窒素雰囲気下で 8 0 °C に昇温 した。次いで、予め調製 した過硫酸 ァ

ンモニゥ厶 0 . 3 2 g の水溶液 （イオ ン交換水 1 6 . 0 g に溶解 させた）を

、上記 フラスコ内に一括仕込み し、 6 0 分間保持 して、 シー ド粒子を形成 さ

せた。 さ らに、 シー ド粒子が形成 された上記 フラスコ内に、残 りの単量体混

合物 （M 7 ) 5 2 0 . 0 g 、 ジ _ 2 _ ェチルへキシルスルホコハ ク酸 アンモ

ニゥ厶 5 . 6 g 、及びイオ ン交換水 2 8 0 . 0 g をホモジナイザ一 （2 5 0

0 0 r p m ) で乳化処理 して得 られた混合物 を 2 0 分かけて滴下 し、 1 時

間保持 して、第 1 段 目の重合 を終 了 した。



次いで、上記 フラスコ内に、 メタク リル酸 メチル 2 3 3 . 9 g 、 メタク リ

ル酸 6 . g 、 ジ— 2 — ェチルへキシルスルホコハ ク酸 アンモニゥ厶 2 . 4

g 、及びイオ ン交換水 1 2 0 . 0 g をホモジナイザ一 （2 5 0 0 0 r p m )

で乳化処理 して得 られた単量体混合物 を 9 0 分かけて滴下 し、滴下後 1 時間

保持 して、第 2 段 目の重合 を終 了 し、平均粒子径 0 . 8 1 m のアク リル重

合体エマルシ ヨン （E 7 ) を得 た。上記 アク リル重合体エマルシ ヨン （E 7

) におけるアク リル モ ノマ ー の組成か ら、第 1 段 目の重合 によ り形成 したコ

ァ成分のガラス転移温度 は 9 0 . 6 °C、溶解度パ ラメータ （F e d o r s 法

) は 2 0 . 4 5 であ り、第 2 段 目の重合 によ り形成 したシェル成分のガラス

転移温度 は 1 0 6 . 9 °C、溶解度パ ラメータ （F e d o r s 法）は 2 0 . 6

6 である。

得 られたアク リル重合体エマルシ ヨン （E 7 ) を嘖霧乾燥処理 し、 ァク リ

ル重合体粉体 （P 7 ) を得 た。

製造例 8

( アク リル重合体エマルシ ヨン （E 8 ) 、 アク リル重合体粉体 （P 8 ) の製

造）

攪拌機、還流冷却管、滴下ポ ンプ、温度制御装置、及び窒素導入管 を備 え

た 2 リッ トルのセパ ラプル フラスコにイオ ン交換水 5 8 5 . 0 g を仕込み、

攪拌 を行 った。

別途、 メタク リル酸 メチル 6 7 2 . 7 5 g 、 メタク リル酸 n —プチル 7 1

5 g 、 メタク リル酸 5 . 7 2 g 、 ジ _ 2 _ ェチルへキシルスルホコハ ク酸

アンモニゥ厶 7 . 5 g 、及びイオ ン交換水 3 7 5 . O g をホモジナイザ一 （

2 5 0 0 0 r p m ) で乳化処理 して単量体混合物 （M 8 ) を調製 し、該単量

体混合物 （M 8 ) の うちの 1 0 % を上記 フラスコに投入 した後、窒素雰囲気

下で 8 0 °C に昇温 した。次いで、予め調製 した過硫酸 アンモニゥ厶 0 . 3 0

9 の水溶液 （イオ ン交換水 1 5 . O g に溶解 させた）を、上記 フラスコ内に

—括仕込み して、 6 0 分間保持 して、 シー ド粒子を形成 させた。 さ らに、 シ

— ド粒子が形成 された上記 フラスコ内に、残 りの単量体混合物 （M 8 ) を 2



7 0 分かけて滴下 し、滴下後 1 時間保持 して、重合 を終 了 して、平均粒子径

0 . 6 2 m のアク リル重合体エマルシ ヨン （E 8 ) を得 た。上記 アク リル

重合体エマルシ ヨン （E 8 ) におけるアク リルモノマーの組成か ら、 ガラス

転移温度 は 9 5 . 3 °C、溶解度パ ラメータ （F e d o r s 法）は 2 0 . 5 2

である。

得 られたアク リル重合体エマルシ ヨン （E 8 ) を嘖霧乾燥処理 し、 ァク リ

ル重合体粉体 （P 8 ) を得 た。



実施例 1

脂環式エポキシ化合物 （商品名 「セ ロキサイ ド2 0 2 1 P 」、 （株）ダイ

セル 製） 1 0 0 重量部、及び ア ク リル 重合体粉体 （P 1 ) 1 0 重量部 を、 自

公転式攪拌装置 （商品名 「あわ とり練太郎 A R — 2 5 0 」、 （株）シンキー



製）を使用 して均一に混合 し、脱泡 して A 剤 を得た。

硬化剤 （酸無水物） （商品名 「M H _ 7 0 0 F 」、新 日本理化 （株）製）

0 重量部、硬化促進剤 （商品名 「U _ C A T 8 X D 」、サ ンァプロ

(株）製） 0 . 5 重量部、及びエチ レング リコール （和光純薬工業 （株）製

) 3 重量部 を、 自公転式攪拌装置 （商品名 「あわ とり練太郎 A R — 2 5 0 」

、 （株）シ ンキ一製）を使用 して均一に混合 し、脱泡 して B 剤 を得た。

上記で得た A 剤 と B 剤 とを [ A 剤 / B 剤 ] (重量比） = 1 0 0 / 1 0 0 の

割合で、 自公転式攪拌装置 （商品名 「あわ とり練太郎 A R _ 2 5 0 」、 （株

) シ ンキ一製）を使用 して均一に混合 し、脱泡 して、硬化性エポキシ樹脂組

成物 を得た。

さ らに、上記で得た硬化性エポキシ樹脂組成物 を図 1 に示す光半導体の リ

— ドフ レー ム （I n G a N 素子、 3 . 5 m m X 2 . 8 m m ) に注型 した後、

1 2 0 °C のオープン （樹脂硬化オープン）で 5 時間加熱することで、上記硬

化性エポキシ樹脂組成物の硬化物 によ り光半導体素子を封止 した光半導体装

置 を得た。なお、図 1 において、 1 0 0 は リフ レクタ一 （光反射用樹脂組成

物）、 1 0 1 は金属配線、 1 0 2 は光半導体素子、 1 0 3 はボ ンデ ィングヮ

ィャ、 1 0 4 は硬化物 （封止材）を示す。

[01 10] 実施例 2 ~ 1 4 、比較例 1 〜 8

A 剤、 B 剤 の組成 を表 2 、表 3 に示す組成 に変更 した こと以外は実施例 1

と同様 に して、硬化性エポキシ樹脂組成物 を調製 した。 また、実施例 1 と同

様 に光半導体装置 を作製 した。なお、表 2 、表 3 に示すように、実施例 2 、

比較例 2 においては硬化性エポキシ樹脂組成物の構成成分 と して B 剤 は使用

せず、 A 剤のみを使用 した。

[01 11] < 評価 >

実施例及び比較例で得 られた光半導体装置 を用いて、下記の評価試験 を実

施 した。

[01 12] [ 通電試験 ]

実施例及び比較例で得 られた光半導体装置 （各硬化性エポキシ樹脂組成物



にっ き 1 0 個用いた）の全光束 を全光束測定機 を用いて測定 した （「初期の

全光束」 と した）。 さ らに、 6 0 °C、 9 0 % ¾ 1~1 の恒温槽 内で 1 0 0 0 時間

、光半導体装置 に 2 O m A の電流 を流 した後の全光束 を測定 した （「1 0 0

0 時間後の全光束」 と した）。 そ して、次式か ら光度維持率 を算出 し、 1 0

個 の光半導体装置の うち、光度維持率が 9 0 % 未満であ つた光半導体装置の

個数 を計測 した。結果 を表 2 、 3 に示す。

(光度維持率 （％ ) )

= 1 0 0 X ( 1 0 0 0 時間後の全光束 （I m ) ) / (初期 の全光束 （

m ) )

[ リフ口一後の光度維持率 ]

実施例及び比較例で得 られた光半導体装置 （各硬化性エポキシ樹脂組成物

にっ き 1 0 個用いた）の全光束 を全光束測定機 を用いて測定 した （「初期の

全光束」 と した）。 さ らに、上記光半導体装置 を 3 0 °C、 7 0 % R H の条件

下に 1 6 8 時間置いて吸湿 させた後、 リフ口一炉 に入れ、下記加熱条件 にて

加熱 した。 その後、上記光半導体装置 を室温環境下に取 り出 して放冷 した後

、再度 リフ口一炉 に入れて同条件で加熱 した。即ち、 当該試験 においては、

光半導体装置 に対 して下記加熱条件 による熱履歴 を二度与えた。

〔加熱条件 （光半導体装置の表面温度基準）〕

( ) 予備加熱 ：1 5 0 ~ 1 9 0 °C で 6 0 0 秒

( 2 ) 予備加熱後の本加熱 ：2 1 7 °C 以上で 6 0 ~ 1 5 0 秒、最高温度 2 6

0 °C

但 し、予備加熱か ら本加熱 に移行する際の昇温速度 は最大で 3 °C / 秒 に制

御 した。

図 2 には、 リフ口一炉 による加熱の際の光半導体装置の表面温度 プロファ

ィル （二度の加熱の うち一方の加熱 における温度 プロファイル）の一例 を示

す。

その後、光半導体装置の全光束 を測定 した （「リフロー後の全光束」 と し

た）。 そ して、次式か ら光度維持率 を算出 し、 1 0 個 の光半導体装置の うち



、光度維持率が 9 0 % 未満であ った光半導体装置の個数 を計測 した。結果 を

表 2 、 3 に示す。

(光度維持率 （％ ) )

= 1 0 0 X ( リフ口一後の全光束 （I m ) ) / (初期 の全光束 （I m

) )

[ 0 4 ] [ レ ッ ドイ ン ク試験 （リフ 口一後） ]

実施例及び比較例で得 られた光半導体装置 （各硬化性エポキシ樹脂組成物

にっ き 1 0 個用いた）を、上記 リフ口一後の光度維持率測定 と同様の条件で

加熱処理 した。次 に、加熱処理後の光半導体装置 を、 2 5 °C において、 レツ

ドインク （水性）中に 4 時間浸潰 した。 その後、 レッ ドインクか ら取 り出 し

、光半導体装置の内部 にまで レッ ドインクが浸透 したか否か （浸透 した場合

には電極 が赤 く染色する）を、デジタルマイクロスコープ （V H X — 9 0 0

、 （株）キ一エ ンス製）を使用 して観察 した。 1 0 個 の光半導体装置の うち

、 レッ ドインクが浸透 した光半導体装置の個数 を計測 した。結果 を表 2 、 3

に示す。なお、 レッ ドインクの浸透は、硬化物の剥離及び/ 又 はクラックが

生 じていることを示唆するものである。

[01 15] [ 熱衝撃試験 ]

実施例及び比較例で得 られた光半導体装置 （各硬化性エポキシ樹脂組成物

にっ き 1 0 個用いた）の全光束 を全光束測定機 を用いて測定 した （「初期の

全光束」 と した）。 さ らに、上記光半導体装置 に対 し、 _ 4 0 °C の雰囲気下

に 1 5 分曝露 し、続 いて、 1 2 0 °C の雰囲気下に 1 5 分曝露することを 1 サ

ィクル と した熱衝撃 を、熱衝撃試験機 を用いて 1 0 0 0 サイクル分与えた。

その後、光半導体装置の全光束 を測定 した （「熱衝撃後の全光束」 と した）

。 そ して、次式か ら光度維持率 を算出 し、 1 0 個 の光半導体装置の うち、光

度維持率が 9 0 % 未満であ った光半導体装置の個数 を計測 した。結果 を表 2

、 3 に示す。

(光度維持率 （％ ) )

= 1 0 0 X (熱衝撃後の全光束 （I m ) ) (初期 の全光束 （I m )
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株） ダ イ セル 製

M A — D G I C ：モノア リルジグ リシジルイソシァヌレ一 卜、四国化成ェ

業 （株）製

セ ロキサイ ド3 0 0 0 : 1 ， , 8 ， 9 —ジエポキシ リモ ネ ン、 （株）ダ

イ セル 製

Y D - 8 ：ビスフエノール A 型エポキシ樹脂、新 日鐵化学 （株）製

Z - 6 0 4 0 ：シランカツプ リング剤、東 レ ダウコ一ニ ング （株）製

S I _ 1 0 0 L (サ ンエイ ド S I — 1 0 0 L ) ：ァ リ一ルスルホニゥ厶

塩、三新化学工業 （株）製

M H — 7 0 0 F ( リカシ ッ ド M H — 7 0 0 F ) ：硬化剤、新 日本理化 （

株）製

U —C A T 8 X D ：硬化促進剤、サ ンァプロ （株）製

エ チ レン グ リコ一ル ：和光純薬工業 （株）製

[01 19] 試験機器

樹脂硬化オープン

エ スペ ック （株）製 G P H H — 2 0 1

• 恒温槽

エスペ ック （株）製 小型高温チャンバ一 S T — 1 2 0 B 1

• 全光束測定機

才 プ トロニ ックラボラ トリ一ズ社製 マルチ分光放射測定システム 0

L 7 7

• 熱衝撃試験機

エ スペ ック （株）製 小型冷熱衝撃装置 T S E — 1 - A

リフ 口一炉

日本 ア ン トム （株）製、 U N I _ 5 0 1 6 F

産業上の利用可能性

[01 20] 本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物 は、光半導体封止用樹脂組成物 （特 に

、 1_ 巳0 の ？ 1_ 〇〇封止材、砲弾型の L E D のインナ一封止材、 フ リツプチ



ップ封止材な どを形成するための封止剤） と して好 ま しく使用で きる。 また

、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物 は、例 えば、接着剤、電気絶縁材、積

層板、 コーテ ィング、 インク、塗料、 シ一ラン ト、 レジス 卜、複合材料、透

明基材、透明シ ー ト、 透明 フ イル ム、 光学素子、光学 レンズ、 光学部材、光

造形、電子ペーパ ー、 タ ツチパ ネル 、 太陽電池基板、光導波路、導光板、ホ

ログラフィックメモ リな どの用途 にも使用することがで きる。

符号の説明

1 0 0 ：リフ レクタ一 （光反射用樹脂組成物）

0 1 : 金属配線

0 2 : 光半導体素子

0 3 : ボ ンデ ィングワイヤ

0 4 : 硬化物 （封止材）



請求の範囲

[ 請求項 1 ] 脂環式エポキシ化合物 と、溶解度パ ラメータ （F e d o r s 法）が

1 9 . 5 2 1 . 5 [ M P a 1,2] であるコアシェル型 アク リルポ リマ

—粒子 とを含有 し、

前記 コアシェル型 ァク リルポ リマ一粒子のコアを構成するァク リル

ポ リマーのガラス転移温度が 6 0 ~ 1 2 0 °C、 シェル を構成するァク

リルポ リマーのガラス転移温度が 6 0 0 °C であ り、

前記 コアシェル型 ァク リルポ リマー粒子の含有量が、前記脂環式ェ

ポキシ化合物 1 0 0 重量部 に対 して 1 ~ 3 0 重量部であ り、

2 5 °C における粘度が 6 0 ~ 6 0 0 0 m P a s であることを特徴

とする硬化性ェポキシ樹脂組成物。

[ 請求項 2 ] さ らに、下記式 （I ) で表 される化合物 を含む請求項 1 に記載の硬

化性エポキシ樹脂組成物。

[ 化 1 ]

[ 式 （I ) 中、 R 1及び R 2は、同一又は異な って、水素原子又は炭素

数 1 ~ 8 のアルキル基 を示す。 ]

[ 請求項 3 ] 前記脂環式エポキシ化合物が、下記式 （1 ) で表 される化合物であ

る請求項 1 又 は 2 に記載の硬化性エポキシ樹脂組成物。

[ 化 2 ]

[ 式 （1 ) 中、 X は 1 価 の有機基 を示す。 ]



[ 請求項 4 ] 前記脂環式エポキシ化合物が、下記式 （2 _ 1 ) で表 される化合物

である請求項 1 ~ 3 のいずれか 1 項 に記載の硬化性エポキシ樹脂組成

物。

[ 化 3 ]

[ 請求項 5 ] さ らに、硬化剤及び硬化促進剤、又は硬化触媒 を含む請求項 1 ~ 4

のいずれか 1 項 に記載の硬化性エポキシ樹脂組成物。

[ 請求項 6 ] 請求項 1 ~ 5 のいずれか 1 項 に記載の硬化性エポキシ樹脂組成物 を

硬化 して得 られる硬化物。

[ 請求項 7 ] 光半導体封止用樹脂組成物である請求項 1 ~ 5 のいずれか 1 項 に記

載の硬化性エポキシ樹脂組成物。

[ 請求項 8 ] 請求項 7 に記載の硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物 によ り光半導

体素子が封止された光半導体装置。
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引用文献の 関連す る
カテ ゴ リ一 水 引用文献名 及び一部 の箇所 が関連す る ときは、そ の 関連す る箇所 の表示 請求項 の番号

X JP 2010-053199 A (ダイ セ ル 化 学 工業株 式会社） 1，3-8

Y 2010. 03. 11，特許請 求 の範 囲、段 落 【0001 】、【0002 】、【0018 】〜 【0024 】、 2-4

【0035 】 〜 【0039 】、 【0042 】、 【0043 】、 【0078 】、 【0080 】、 【0086 】
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Y 2009. 10. 29， 特 許 請 求 の範 囲 、段 落 【0071 】、 【0085 】、 [0135] 〜 2-4

【0139 】、 【0141 】

( フ ア ミ リー な し）

c 欄 の続 きに も文献が列挙 されてい る。 パ テ ン トフ ァ ミ リー に関す る別紙 を参照。

* 引用文献 のカテ ゴ リー の 日の後 に公表 された文献
ΓΑ 」特 に関連 のあ る文献 ではな く、一般 的技術水準 を示す 「T 」国際出願 日又 は優先 日後 に公表 され た文献 であって

もの 出願 と矛盾す るものではな く、発 明の原理又は理論
ΓΕ 」国際出願 日前 の出願 または特許 であ るが、国際出願 日 の理解 のために引用す るもの

以後 に公表 され た もの 「X 」特 に関連 のあ る文献 であって、当該文献 のみで発 明
「L 」優先権主張に疑義 を提起す る文献又 は他 の文献 の発行 の新規性又 は進歩性 がない と考 え られ るもの

日若 しくは他 の特別 な理 由を確 立す るた めに引用す ΓΥ 」特 に関連 のあ る文献 であって、当該文献 と他 の 1 以
る文献 （理 由を付す） 上の文献 との、当業者 に とって 自明である組合せ に

Γθ 」 口頭 に よる開示、使用、展示等 に言及す る文献 よって進歩性 がない と考 え られ るもの

「Ρ 」国際出願 日前 で、かつ優先権の主張の基礎 とな る出願 Γ& 」 同一パテ ン トファミリー文献
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〜 【0033 】、【0041 】、【0059 】、【0073 】
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