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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リフロー性に優れた硬化物を形成できる光学
材料用硬化性エポキシ樹脂組成物の提供。
【解決手段】脂環式エポキシ化合物（Ａ）と、モノアリルジグリシジルイソシアヌレート
化合物（Ｂ）と、分子内に２以上のエポキシ基を有するシロキサン誘導体（Ｃ）とを含み
、シロキサン誘導体（Ｃ）が、シラノール末端シリコーンオイル存在下で、エポキシ基含
有トリアルコキシシラン化合物を、塩基性触媒の存在下、加水分解・縮合させて得られる
シロキサン誘導体であることを特徴とする光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　脂環式エポキシ化合物（Ａ）と、下記式（１）
【化１】

［式中、Ｒ1及びＲ2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。］
で表されるモノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）と、分子内に２以上の
エポキシ基を有するシロキサン誘導体（Ｃ）とを含み、
　シロキサン誘導体（Ｃ）が、下記式（２）

【化２】

［式中、ｑは平均値で１～１４０を示す。ｒは平均値で１～５５を示す。ｑ＋ｒは平均値
で２～１４０を示す。］
で表されるシラノール末端シリコーンオイル（ａ）存在下で、下記式（３）

【化３】

［式中、Ｚはエポキシ基を有する有機基を示す。Ｒ3は、同一又は異なって、炭素数１～
１０のアルキル基、又は炭素数３～１０のシクロアルキル基を示す。］
で表されるアルコキシシラン化合物（ｂ）を、塩基性触媒の存在下で水を添加して加水分
解・縮合させて得られるシロキサン誘導体であることを特徴とする光学材料用硬化性エポ
キシ樹脂組成物。
【請求項２】
　脂環式エポキシ化合物（Ａ）が、シクロヘキセンオキシド基を有する化合物である請求
項１に記載の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物。
【請求項３】
　脂環式エポキシ化合物（Ａ）が、下記式（Ｉ－１）
【化４】

で表される化合物である請求項１又は２に記載の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物。
【請求項４】
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　さらに、白色顔料を含む請求項１～３のいずれか一項に記載の光学材料用硬化性エポキ
シ樹脂組成物。
【請求項５】
　さらに、硬化剤（Ｄ）及び硬化促進剤（Ｅ）を含む請求項１～４のいずれか一項に記載
の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物。
【請求項６】
　さらに、硬化触媒（Ｆ）を含む請求項１～４のいずれか一項に記載の光学材料用硬化性
エポキシ樹脂組成物。
【請求項７】
　請求項１～６のいずれか一項に記載の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物。
【請求項８】
　請求項７に記載の硬化物を含む光学部材。
【請求項９】
　光半導体封止用樹脂組成物である請求項１～６のいずれか一項に記載の光学材料用硬化
性エポキシ樹脂組成物。
【請求項１０】
　請求項９に記載の光学材料用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。
【請求項１１】
　光半導体装置のリフレクター形成用樹脂組成物である請求項１～６のいずれか一項に記
載の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物。
【請求項１２】
　請求項１１に記載の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物により形成されたリ
フレクターを少なくとも備える光半導体装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物、該光学材料用硬化性エポキシ樹脂組
成物を硬化させて得られる硬化物、及び該硬化物を少なくとも含む光学部材や光半導体装
置等に関する。
【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おいて光半導
体素子を被覆する樹脂（封止材）には、高い耐熱性や耐光性が求められている。従来、耐
熱性が高い封止材を形成するための封止剤として、例えば、モノアリルジグリシジルイソ
シアヌレートとビスフェノール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や熱によって封止材の着色が進行し、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
が経時で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、黄変しにくい硬化物（封止材）を形成する封止剤として
、３，４－エポキシシクロヘキシルメチル（３，４－エポキシ）シクロヘキサンカルボキ
シレート、３，４－エポキシシクロヘキシルメチル（３，４－エポキシ）シクロヘキサン
カルボキシレートとε－カプロラクトンの付加物、１，２，８，９－ジエポキシリモネン
等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、例えば、切削加工の際の応力や冷熱サイクル
（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】
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　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ロー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ってきてお
り、リフロー工程での加熱処理がより高温（例えば、ピーク温度が２４０～２６０℃）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、封止材にクラッ
クが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、応力や熱衝
撃が加えられた場合にもクラックが生じにくい特性（「耐衝撃性」と称する場合がある）
、及び、リフロー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（
「耐リフロー性」と称する場合がある）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、光半導体装置を高湿条件下で一定時間（例えば、３０℃、６０
％ＲＨの条件下で１９２時間；６０℃、６０％ＲＨの条件下で５２時間等）置いて吸湿さ
せた後にリフロー工程で加熱処理した場合にもなお、上述のクラックや剥離が生じにくい
こと（このような特性を「耐吸湿リフロー性」と称する場合がある）も求められている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２０００－３４４８６７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　光半導体装置における封止材に上述のクラックや剥離が生じた場合には、光半導体装置
の全光束の相対光度の低下（光度低下）や不点灯といった品質低下の問題が生じる。また
、近年は、光半導体装置の封止材以外のその他の光学材料用途に使用される材料について
も同様に、耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リフロー性を兼ね備えることが要求される
。
【０００８】
　従って、本発明の目的は、耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リフロー性に優れた硬化
物を形成できる光学材料用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、耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リフロー性に優れた硬
化物及び該硬化物を含む光学部材を提供することにある。
　さらに、本発明の他の目的は、高温下における通電特性、耐熱衝撃性、及び耐吸湿リフ
ロー性に優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】
【０００９】
　本発明者は上記課題を解決するため鋭意検討した結果、脂環式エポキシ化合物と、特定
のイソシアヌレート化合物と、特定のシロキサン誘導体とを必須成分として含む光学材料
用硬化性エポキシ樹脂組成物が、耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リフロー性に優れた
硬化物を形成できることを見出し、本発明を完成させた。
【００１０】
　すなわち、本発明は、脂環式エポキシ化合物（Ａ）と、下記式（１）
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【化１】

［式中、Ｒ1及びＲ2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。］
で表されるモノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）と、分子内に２以上の
エポキシ基を有するシロキサン誘導体（Ｃ）とを含み、
　シロキサン誘導体（Ｃ）が、下記式（２）

【化２】

［式中、ｑは平均値で１～１４０を示す。ｒは平均値で１～５５を示す。ｑ＋ｒは平均値
で２～１４０を示す。］
で表されるシラノール末端シリコーンオイル（ａ）存在下で、下記式（３）
【化３】

［式中、Ｚはエポキシ基を有する有機基を示す。Ｒ3は、同一又は異なって、炭素数１～
１０のアルキル基、又は炭素数３～１０のシクロアルキル基を示す。］
で表されるアルコキシシラン化合物（ｂ）を、塩基性触媒の存在下で水を添加して加水分
解・縮合させて得られるシロキサン誘導体であることを特徴とする光学材料用硬化性エポ
キシ樹脂組成物を提供する。
【００１１】
　さらに、脂環式エポキシ化合物（Ａ）が、シクロヘキセンオキシド基を有する化合物で
ある前記の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物を提供する。
【００１２】
　さらに、脂環式エポキシ化合物（Ａ）が、下記式（Ｉ－１）
【化４】

で表される化合物である前記の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物を提供する。
【００１３】
　さらに、白色顔料を含む前記の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物を提供する。
【００１４】
　さらに、硬化剤（Ｄ）及び硬化促進剤（Ｅ）をさらに含む前記の光学材料用硬化性エポ
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【００１５】
　さらに、硬化触媒（Ｆ）をさらに含む前記の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物を提
供する。
【００１６】
　また、本発明は、前記の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物を提供する。
【００１７】
　また、本発明は、前記の硬化物を含む光学部材を提供する。
【００１８】
　さらに、光半導体封止用樹脂組成物である前記の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物
を提供する。
【００１９】
　また、本発明は、前記の光学材料用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。
【００２０】
　さらに、光半導体装置のリフレクター形成用樹脂組成物である前記の光学材料用硬化性
エポキシ樹脂組成物を提供する。
【００２１】
　また、本発明は、前記の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物により形成され
たリフレクターを少なくとも備える光半導体装置を提供する。
【発明の効果】
【００２２】
　本発明の光学材料用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、耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リフロー性に優れた硬化物
が得られる。このため、例えば、本発明の光学材料用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（封止剤）や光半導体装置のリフレクター形成用樹脂組成物として使
用した場合には、高温下における通電特性、耐熱衝撃性、及び耐吸湿リフロー性に優れた
高品質の光半導体装置が得られる。
【図面の簡単な説明】
【００２３】
【図１】本発明の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】実施例のはんだ耐熱性試験における光半導体装置の表面温度プロファイル（二度
の加熱処理のうち一方の加熱処理における温度プロファイル）の一例である。
【発明を実施するための形態】
【００２４】
＜光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物＞
　本発明の光学材料用硬化性エポキシ樹脂組成物（単に「本発明の硬化性エポキシ樹脂組
成物」や「硬化性エポキシ樹脂組成物」と称する場合がある）は、脂環式エポキシ化合物
（Ａ）と、下記式（１）で表されるモノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ
）（単に「モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）」と称する場合がある
）と、分子内に２以上のエポキシ基を有するシロキサン誘導体（Ｃ）（単に「シロキサン
誘導体（Ｃ）」と称する場合がある）とを必須成分として含み、シロキサン誘導体（Ｃ）
が後述の特定のシロキサン誘導体であることを特徴とする組成物（硬化性組成物）である
。
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【化５】

【００２５】
［脂環式エポキシ化合物（Ａ）］
　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（Ａ）は、分子内（
一分子中）に脂環（脂肪族環）構造とエポキシ基（オキシラニル基）とを少なくとも有す
る化合物である。脂環式エポキシ化合物（Ａ）としては、具体的には、（ｉ）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、（ｉｉ）脂環に直接単結合で結合しているエポキシ基を有する化合物等が
挙げられる。なお、脂環式エポキシ化合物（Ａ）には、後述の分子内に２以上のエポキシ
基を有するシロキサン誘導体（Ｃ）は含まれない。
【００２６】
　上述の（ｉ）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、シクロヘキ
センオキシド基が好ましい。
【００２７】
　上述の（ｉ）脂環エポキシ基を有する化合物としては、硬化物の透明性、耐熱性の観点
で、シクロヘキセンオキシド基を有する化合物が好ましく、特に、下記式（Ｉ）で表され
る化合物（脂環式エポキシ化合物）が好ましい。
【化６】

【００２８】
　上記式（Ｉ）中、Ｘは単結合又は連結基（１以上の原子を有する二価の基）を示す。上
記連結基としては、例えば、二価の炭化水素基、炭素－炭素二重結合の一部又は全部がエ
ポキシ化されたアルケニレン基、カルボニル基、エーテル結合、エステル結合、カーボネ
ート基、アミド基、これらが複数個連結した基等が挙げられる。なお、式（Ｉ）における
シクロヘキサン環（シクロヘキセンオキシド基）を構成する炭素原子の１以上には、アル
キル基等の置換基が結合していてもよい。
【００２９】
　上記式（Ｉ）中のＸが単結合である化合物としては、（３，４，３'，４'－ジエポキシ
）ビシクロヘキシル等が挙げられる。
【００３０】
　上記二価の炭化水素基としては、炭素数が１～１８の直鎖又は分岐鎖状のアルキレン基
、二価の脂環式炭化水素基等が挙げられる。炭素数が１～１８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、トリメチレン基等が挙げられる。上記二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
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クロヘキシレン基、シクロヘキシリデン基等の二価のシクロアルキレン基（シクロアルキ
リデン基を含む）等が挙げられる。
【００３１】
　上記炭素－炭素二重結合の一部又は全部がエポキシ化されたアルケニレン基（「エポキ
シ化アルケニレン基」と称する場合がある）におけるアルケニレン基としては、例えば、
ビニレン基、プロペニレン基、１－ブテニレン基、２－ブテニレン基、ブタジエニレン基
、ペンテニレン基、ヘキセニレン基、ヘプテニレン基、オクテニレン基等の炭素数２～８
の直鎖又は分岐鎖状のアルケニレン基等が挙げられる。特に、上記エポキシ化アルケニレ
ン基としては、炭素－炭素二重結合の全部がエポキシ化されたアルケニレン基が好ましく
、より好ましくは炭素－炭素二重結合の全部がエポキシ化された炭素数２～４のアルケニ
レン基である。
【００３２】
　上記連結基Ｘ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、－
ＣＯ－、－Ｏ－ＣＯ－Ｏ－、－ＣＯＯ－、－Ｏ－、－ＣＯＮＨ－、エポキシ化アルケニレ
ン基；これらの基が複数個連結した基；これらの基の１又は２以上と二価の炭化水素基の
１又は２以上とが連結した基等が挙げられる。二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。
【００３３】
　上記式（Ｉ）で表される化合物の代表的な例としては、下記式（Ｉ－１）～（Ｉ－１０
）で表される化合物、ビス（３，４－エポキシシクロヘキシルメチル）エーテル、１，２
－ビス（３，４－エポキシシクロヘキサン－１－イル）エタン、１，２－エポキシ－１，
２－ビス（３，４－エポキシシクロヘキサン－１－イル）エタン、２，２－ビス（３，４
－エポキシシクロヘキサン－１－イル）プロパン等が挙げられる。なお、下記式（Ｉ－５
）、（Ｉ－７）中のｌ、ｍは、それぞれ１～３０の整数を表す。下記式（Ｉ－５）中のＲ
は炭素数１～８のアルキレン基であり、メチレン基、エチレン基、プロピレン基、イソプ
ロピレン基、ブチレン基、イソブチレン基、ｓ－ブチレン基、ペンチレン基、ヘキシレン
基、ヘプチレン基、オ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（Ｉ－９）、（Ｉ－１０）中
のｎ１～ｎ６は、それぞれ１～３０の整数を示す。



(9) JP 2016-164254 A 2016.9.8

10

20

30

【化７】



(10) JP 2016-164254 A 2016.9.8

10

20

30

40

50

【化８】

【００３４】
　上述の（ｉｉ）脂環に直接単結合で結合しているエポキシ基を有する化合物としては、
例えば、下記式（ＩＩ）で表される化合物等が挙げられる。

【化９】

【００３５】
　式（ＩＩ）中、Ｒ'は、構造式上、ｐ価のアルコールからｐ個の水酸基（－ＯＨ）を除
いた基（ｐ価の有機基）であり、ｐ、ｎはそれぞれ自然数を表す。ｐ価のアルコール［Ｒ
'（ＯＨ）p］としては、例えば、２，２－ビス（ヒドロキシメチル）－１－ブタノール等
の多価アルコール（炭素数１～１５のアルコール等）等が挙げられる。ｐは１～６が好ま
しく、ｎは１～３０が好ましい。ｐが２以上の場合、それぞれの（　）内（外側の括弧内
）の基におけるｎは同一でもよいし、異なっていてもよい。上記式（ＩＩ）で表される化
合物としては、具体的には、２，２－ビス（ヒドロキシメチル）－１－ブタノールの１，
２－エポキシ－４－（２－オキシラニル）シクロヘキサン付加物［例えば、商品名「ＥＨ
ＰＥ３１５０」（（株）ダイセル製）等］等が挙げられる。
【００３６】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物において脂環式エポキシ化合物（Ａ）は、一種を単
独で使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる。また、脂
環式エポキシ化合物（Ａ）は、公知乃至慣用の方法により製造することもできるし、例え
ば、商品名「セロキサイド２０２１Ｐ」、「セロキサイド２０８１」（以上、（株）ダイ
セル製）等の市販品を入手することもできる。
【００３７】
　脂環式エポキシ化合物（Ａ）としては、上記式（Ｉ－１）で表される化合物［３，４－
エポキシシクロヘキシルメチル（３，４－エポキシ）シクロヘキサンカルボキシレート；
例えば、商品名「セロキサイド２０２１Ｐ」（（株）ダイセル製）等］が特に好ましい。
【００３８】



(11) JP 2016-164254 A 2016.9.8

10

20

30

40

50

　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（Ａ）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（１００重量％）に対して、
２～８０重量％が好ましく、より好ましくは２～７０重量％、さらに好ましくは２～６０
重量％である。脂環式エポキシ化合物（Ａ）の含有量を上記範囲に制御することにより、
硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化性がより向上したり、硬化物の耐熱性や機械強度がより
向上する傾向がある。
【００３９】
　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（全エ
ポキシ化合物；１００重量％）に対する脂環式エポキシ化合物（Ａ）の割合は、特に限定
されないが、１～９０重量％が好ましく、より好ましくは５～８０重量％、さらに好まし
くは５～７０重量％である。脂環式エポキシ化合物（Ａ）の割合を１重量％以上とするこ
とにより、硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化性がより向上したり、硬化物の耐熱性がより
向上する傾向がある。一方、脂環式エポキシ化合物（Ａ）の割合を９０重量％以下とする
ことにより、硬化物の耐衝撃性や耐リフロー性がより向上する傾向がある。
【００４０】
［モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）］
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物におけるモノアリルジグリシジルイソシアヌレート
化合物（Ｂ）は、上記式（１）で表される化合物である。本発明の硬化性エポキシ樹脂組
成物がモノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）を含むことにより、主に、
硬化物の耐衝撃性（特に、耐熱衝撃性）、耐リフロー性（特に、耐吸湿リフロー性）が向
上する。
【００４１】
　上記式（１）中、Ｒ1及びＲ2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、エチル基、プロ
ピル基、イソプロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｓ－ブチル基、ペンチル基、ヘキシ
ル基、ヘプチル基、オ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、エチル基、プロピル基、イ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（１）中のＲ1及びＲ2は、水素原子であることが特に
好ましい。
【００４２】
　モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）の代表的な例としては、モノア
リルジグリシジルイソシアヌレート、１－アリル－３，５－ビス（２－メチルエポキシプ
ロピル）イソシアヌレート、１－（２－メチルプロペニル）－３，５－ジグリシジルイソ
シアヌレート、１－（２－メチルプロペニル）－３，５－ビス（２－メチルエポキシプロ
ピル）イソシアヌレート等が挙げられる。
【００４３】
　なお、モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）は、アルコールや酸無水
物等の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。
【００４４】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物においてモノアリルジグリシジルイソシアヌレート
化合物（Ｂ）は、一種を単独で使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用す
ることもできる。また、モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）は、周知
乃至慣用の製造方法により得ることもできるし、市販品を入手することもできる。
【００４５】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物におけるモノアリルジグリシジルイソシアヌレート
化合物（Ｂ）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（１００重量％）に対して、１～８０重量％が
好ましく、より好ましくは１～５０重量％、さらに好ましくは５～３０重量％である。上
記含有量を１重量％以上とすることにより、硬化物の耐衝撃性や耐リフロー性がより向上
する傾向がある。一方、上記含有量を８０重量％以下とすることにより、硬化性エポキシ
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樹脂組成物におけるモノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）の溶解性が良
好に確保されるため、硬化物の耐衝撃性や耐リフロー性がより向上する傾向がある。
【００４６】
　また、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（Ａ）１００
重量部に対するモノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）の割合は、特に限
定されないが、１０～１５０重量部が好ましく、より好ましくは１５～１１５重量部、さ
らに好ましくは２０～１１０重量部である。上記割合を１０重量部以上とすることにより
、硬化物の耐衝撃性や耐リフロー性がより向上する傾向がある。一方、上記割合を１５０
重量部以下とすることにより、硬化性エポキシ樹脂組成物におけるモノアリルジグリシジ
ルイソシアヌレート化合物（Ｂ）の溶解性が良好に確保されるため、硬化物の耐衝撃性や
耐リフロー性がより向上する傾向がある。
【００４７】
［シロキサン誘導体（Ｃ）］
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物におけるシロキサン誘導体（Ｃ）は、分子内に２以
上のエポキシ基を有し、シロキサン結合（－Ｓｉ－Ｏ－Ｓｉ－）により構成された分子構
造を有する化合物（シロキサン誘導体）である。中でも、本発明の硬化性エポキシ樹脂組
成物におけるシロキサン誘導体（Ｃ）は、下記式（２）で表されるシラノール末端シリコ
ーンオイル（ａ）（単に「シラノール末端シリコーンオイル（ａ）」と称する場合がある
）存在下で、下記式（３）で表されるアルコキシシラン化合物（ｂ）（単に「アルコキシ
シラン化合物（ｂ）」と称する場合がある）を、塩基性触媒の存在下で水を添加して加水
分解・縮合させて得られるシロキサン誘導体である。本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物
はこのようなシロキサン誘導体（Ｃ）を含むことにより、主に、優れた耐リフロー性（特
に、耐吸湿リフロー性）を発揮する。
【化１０】

【化１１】

【００４８】
　シロキサン誘導体（Ｃ）は、通常、シラノール末端シリコーンオイル（ａ）に由来する
直鎖状の構造と、アルコキシシラン化合物（アルコキシシラン化合物（ｂ）及び後述のア
ルコキシシラン化合物（ｃ））の縮合物であるシルセスキオキサンに由来する分岐鎖状の
構造とを有し、全体として分岐鎖状の構造を有する。
【００４９】
　式（２）中、ｑは平均値で１～１４０を示し、１～７０が好ましく、より好ましくは２
～５５、さらに好ましくは２～４０である。ｑ（平均値）が１以上であることにより、硬
化物が硬くなり過ぎることなく、優れた耐衝撃性及び耐リフロー性を発揮する。一方、ｑ
（平均値）が１４０以下であることにより、硬化物が柔らかくなり過ぎることなく、優れ
た機械物性を発揮する。
【００５０】
　式（２）中、ｒは平均値で１～５５を示し、１～３０が好ましく、より好ましくは１～
２５、さらに好ましくは１～２０である。ｒ（平均値）が１以上であることにより、硬化
物が硬くなり過ぎることなく、優れた耐衝撃性及び耐リフロー性を発揮する。一方、ｒ（
平均値）が５５以下であることにより、硬化物の耐熱性及び耐光性がより向上する。
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【００５１】
　式（２）中のｑとｒの合計（ｑ＋ｒ）は平均値で２～１４０を示し、２～７０が好まし
く、より好ましくは２～５５、さらに好ましくは３～４０である。ｑ＋ｒ（平均値）が２
以上であることにより、硬化物が硬くなり過ぎることなく、優れた耐衝撃性及び耐リフロ
ー性を発揮する。一方、ｑ＋ｒ（平均値）が１４０以下であることにより、硬化物が柔ら
かくなり過ぎることなく、優れた機械物性を発揮する。
【００５２】
　式（２）におけるｑとｒの割合（ｑ／ｒ）は、特に限定されないが、１／９９～９９／
１が好ましく、より好ましくは１０／９０～９０／１０、さらに好ましくは２０／８０～
８０／２０である。ｑとｒの割合を上記範囲に制御することにより、硬化物の耐衝撃性及
び耐リフロー性がより向上する傾向がある。
【００５３】
　なお、式（２）中のＣ6Ｈ5は、フェニル基を示す。また、式（２）中のジメチルシロキ
シ単位とジフェニルシロキシ単位の配列（重合形態）は特に限定されず、ランダム型（ラ
ンダム重合形態）であってもよいし、ブロック型（ブロック重合形態）であってもよい。
【００５４】
　シラノール末端シリコーンオイル（ａ）の重量平均分子量（Ｍｗ）は、特に限定されな
いが、３００～１００００が好ましく、より好ましくは４００～５０００、さらに好まし
くは４００～４０００、特に好ましくは４００～３０００である。重量平均分子量が３０
０以上であることにより、硬化物の耐リフロー性がより向上する傾向がある。一方、重量
平均分子量が１００００以下であることにより、硬化物の透明性がより向上する傾向があ
る。なお、上記重量平均分子量は、ゲルパーミエーションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）
により下記条件で測定される標準ポリスチレン換算の分子量より算出される値である。
　　ＧＰＣ測定装置：（株）島津製作所製
　　カラム：ガードカラム　ＳＨＯＤＥＸ　ＧＰＣ　ＬＦ－Ｇ　ＬＦ－８０４（３本）
　　流速：１．０ｍｌ／分
　　カラム温度：４０℃
　　溶剤：テトラヒドロフラン
　　検出器：示差屈折検出器（ＲＩ）
【００５５】
　シラノール末端シリコーンオイル（ａ）の２５℃における動粘度は、特に限定されない
が、１０～４０００ｃＳｔが好ましく、より好ましくは１００～３５００ｃＳｔである。
２５℃における動粘度を１０ｃＳｔ以上とすることにより、硬化性エポキシ樹脂組成物の
粘度が低くなり過ぎることなく、取り扱い性及び作業性がより向上する傾向がある。一方
、２５℃における動粘度を４０００ｃＳｔ以下とすることにより、粘度が高くなり過ぎる
ことなく、取り扱い性及び作業性がより向上する傾向がある。
【００５６】
　シラノール末端シリコーンオイル（ａ）としては、例えば、商品名「ＹＦ３８０４」（
モメンティブ社製）、商品名「ＰＤＳ－０３３２」、「ＰＤＳ－１６１５」（以上、Ｇｅ
ｌｅｓｔ社製）等の市販品を用いることもできる。
【００５７】
　なお、シロキサン誘導体（Ｃ）の原料としてシラノール末端シリコーンオイル（ａ）は
、一種を単独で使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる
。
【００５８】
　式（３）中、Ｚは、エポキシ基を有する有機基を示す。エポキシ基を有する有機基とし
ては、公知乃至慣用のものが挙げられ、特に限定されないが、例えば、β－グリシドキシ
エチル基、γ－グリシドキシプロピル基、γ－グリシドキシブチル基等の、炭素数１～４
のアルキル基（Ｃ1-4アルキル基）の水素原子の少なくとも１つがグリシドキシ基で置換
された基（グリシドキシ基置換Ｃ1-4アルキル基）；グリシジル基；β－（３，４－エポ
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キシシクロヘキシル）エチル基、γ－（３，４－エポキシシクロヘキシル）プロピル基、
β－（３，４－エポキシシクロヘプチル）エチル基、β－（３，４－エポキシシクロヘキ
シル）プロピル基、β－（３，４－エポキシシクロヘキシル）ブチル基、β－（３，４－
エポキシシクロヘキシル）ペンチル基等の、Ｃ1-5アルキル基の水素原子の少なくとも１
つがオキシラン環を有するＣ5-8シクロアルキル基（脂環エポキシ基）で置換された基（
エポキシ基含有Ｃ5-8シクロアルキル基置換Ｃ1-5アルキル基）等が挙げられる。中でも、
グリシドキシ基置換Ｃ1-3アルキル基（例えば、β－グリシドキシエチル基、γ－グリシ
ドキシプロピル基）、エポキシ基含有Ｃ5-8シクロアルキル基置換Ｃ1-3アルキル基（例え
ば、β－（３，４－エポキシシクロヘキシル）エチル基）が好ましく、より好ましくはβ
－（３，４－エポキシシクロヘキシル）エチル基である。
【００５９】
　式（３）中、Ｒ3は、同一又は異なって、炭素数１～１０のアルキル基、又は炭素数３
～１０のシクロアルキル基を示す。炭素数１～１０のアルキル基としては、公知乃至慣用
のものが挙げられ、特に限定されないが、例えば、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、イソブチル基、ｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－
ヘキシル基等の直鎖又は分岐鎖状のアルキル基が挙げられる。炭素数３～１０のシクロア
ルキル基としては、公知乃至慣用のものが挙げられ、特に限定されないが、例えば、シク
ロペンチル基、シクロヘキシル基等が挙げられる。中でも、シラノール末端シリコーンオ
イル（ａ）との相溶性、反応性等の観点から、メチル基、エチル基が好ましく、より好ま
しくはメチル基である。
【００６０】
　アルコキシシラン化合物（ｂ）としては、具体的には、例えば、β－グリシドキシエチ
ルトリメトキシシラン、β－グリシドキシエチルトリエトキシシラン、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、β－（３
，４－エポキシシクロヘキシル）エチルトリメトキシシラン、β－（３，４－エポキシシ
クロヘキシル）エチルトリエトキシシラン等が挙げられる。中でも、β－（３，４－エポ
キシシクロヘキシル）エチルトリメトキシシランが好ましい。
【００６１】
　なお、シロキサン誘導体（Ｃ）の原料としてアルコキシシラン化合物（ｂ）は、一種を
単独で使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる。
【００６２】
　シロキサン誘導体（Ｃ）の原料としては、上述のシラノール末端シリコーンオイル（ａ
）及びアルコキシシラン化合物（ｂ）の他、例えば、下記式（４）で表されるアルコキシ
シラン化合物（ｃ）（単に「アルコキシシラン化合物（ｃ）」と称する場合がある）等を
併用することもできる。アルコキシシラン化合物（ｃ）を併用することにより、硬化性エ
ポキシ樹脂組成物におけるシロキサン誘導体（Ｃ）の相溶性、硬化物の耐熱性、耐光性、
低透湿性、低ガス透過性等の各種特性を調節することができる場合がある。
【化１２】

【００６３】
　式（４）中、Ｒ4は、メチル基又はフェニル基を示す。
【００６４】
　式（４）中、Ｒ5は、同一又は異なって、炭素数１～１０のアルキル基、又は炭素数３
～１０のシクロアルキル基を示す。炭素数１～１０のアルキル基としては、公知乃至慣用
のものが挙げられ、特に限定されないが、例えば、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、イソブチル基、ｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－
ヘキシル基等の直鎖又は分岐鎖状のアルキル基が挙げられる。炭素数３～１０のシクロア
ルキル基としては、公知乃至慣用のものが挙げられ、特に限定されないが、例えば、シク
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ロペンチル基、シクロヘキシル基等が挙げられる。中でも、シラノール末端シリコーンオ
イル（ａ）との相溶性、反応性等の観点から、メチル基、エチル基が好ましい。
【００６５】
　アルコキシシラン化合物（ｃ）としては、具体的には、例えば、メチルトリメトキシシ
ラン、フェニルトリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、フェニルトリエトキシ
シラン等が挙げられる。中でも、メチルトリメトキシシラン、フェニルトリメトキシシラ
ンが好ましい。
【００６６】
　なお、シロキサン誘導体（Ｃ）の原料としてアルコキシシラン化合物（ｃ）は、一種を
単独で使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる。
【００６７】
　アルコキシシラン化合物（ｃ）の使用量は、特に限定されないが、アルコキシシラン化
合物（ｂ）とアルコキシシラン化合物（ｃ）の使用量の合計（１００モル％）に対して、
５～７０モル％が好ましく、より好ましくは５～５０モル％、さらに好ましくは１０～４
０モル％である。アルコキシシラン化合物（ｃ）の使用量を７０モル％以下とすることに
より、硬化物の架橋密度が低くなりすぎず、良好な機械特性や耐衝撃性を発揮する傾向が
ある。
【００６８】
　シラノール末端シリコーンオイル（ａ）、アルコキシシラン化合物（ｂ）、及びアルコ
キシシラン化合物（ｃ）の反応比率は、特に限定されないが、アルコキシシラン化合物（
ｂ）及びアルコキシシラン化合物（ｃ）のアルコキシ基の当量比を、シラノール末端シリ
コーンオイル（ａ）のシラノール基１当量に対して、１．５～２００とすることが好まし
く、より好ましくは２～２００、さらに好ましくは２～１００である。上記当量比を２０
０以下とすることにより、硬化物が硬くなりすぎず、良好な耐衝撃性や耐リフロー性を発
揮する傾向がある。
【００６９】
　シロキサン誘導体（Ｃ）は、上述のように、シラノール末端シリコーンオイル（ａ）の
存在下、アルコキシシラン化合物（ｂ）（必要に応じて、さらにアルコキシシラン化合物
（ｃ）等）を、塩基性触媒の存在下で水を添加して加水分解・縮合（加水分解及び縮合）
させることによって、得られる。
【００７０】
　より具体的には、シロキサン誘導体（Ｃ）の製造方法として、例えば、シラノール末端
シリコーンオイル（ａ）と、アルコキシシラン化合物（ｂ）と、必要に応じてアルコキシ
シラン化合物（ｃ）と、塩基性触媒とを反応容器に仕込み、ここに水を添加して、必要に
応じて加熱する方法等が挙げられる。但し、この方法には限定されない。なお、以下の説
明においては、アルコキシシラン化合物（ｂ）、並びに、アルコキシシラン化合物（ｂ）
及びアルコキシシラン化合物（ｃ）を「アルコキシシラン化合物」と総称する場合がある
。
【００７１】
　上述のシラノール末端シリコーンオイル（ａ）の存在下におけるアルコキシシラン化合
物の加水分解・縮合反応における水の添加は、一括添加であってもよいし、逐次添加であ
ってもよい。なお、上記「逐次添加」とは、連続的添加（一定時間かけて添加する態様）
又は断続的添加（複数回に分けて分割添加する態様）を意味する。逐次添加の態様として
は、例えば、滴下の態様等が挙げられる。
【００７２】
　上記加水分解・縮合反応を加熱して進行させる場合、加熱はどの時点で行ってもよい。
例えば、原料を反応容器に仕込む前の段階、原料を反応容器に仕込む途中の段階、水を添
加する前の段階、水を添加した後の段階等のいずれの段階で加熱することもできる。特に
、上記加水分解・縮合反応を均一に進行させる観点では、水を添加した後の段階で加熱す
ることが好ましい。なお、加熱を行うことにより、後述の反応温度に制御することが好ま
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しい。
【００７３】
　上記加水分解・縮合反応は、上述のように塩基性触媒の存在下で進行させる。塩基性触
媒としては、公知乃至慣用のものを使用することができ、特に限定されないが、例えば、
アルカリ金属水酸化物（水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、水酸化リチウム、水酸化セ
シウム等）、アルカリ金属炭酸塩又は炭酸水素塩（炭酸ナトリウム、炭酸カリウム、炭酸
水素ナトリウム、炭酸水素カリウム等）等の無機塩基；アンモニア、トリエチルアミン、
ジエチレントリアミン、ｎ－ブチルアミン、ジメチルアミノエタノール、トリエタノール
アミン、テトラメチルアンモニウムハイドロオキサイド等の有機塩基等が挙げられる。中
でも、触媒除去が容易である点で無機塩基が好ましく、より好ましくは水酸化ナトリウム
、水酸化カリウムである。塩基性触媒の使用量（添加量）は、特に限定されないが、反応
系中のアルコキシシラン化合物の全量１００重量部に対して、０．００１～５０重量部が
好ましく、より好ましくは０．０１～４０重量部である。なお、塩基性触媒を反応系中に
添加する態様は特に限定されず、そのまま添加することもできるし、溶剤に溶解又は分散
させた状態で添加することもできる。中でも、アルコール類（例えば、メタノール、エタ
ノール、プロパノール、ブタノール等）に溶解させた状態で添加することが好ましい。
【００７４】
　上記加水分解・縮合反応は、溶剤の存在下、非存在下のいずれにおいても実施すること
ができる。溶剤はいずれの段階においても反応系中に添加することができる。溶剤として
は、原料を溶解させることができるものを好ましく使用でき、特に限定されないが、例え
ば、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミド、テトラヒドロフラン等の非プロトン
性極性溶媒；メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトン、シクロペンタノン等のケト
ン類；酢酸エチル、酢酸ブチル、乳酸エチル、ブタン酸イソプロピル等のエステル類；メ
タノール、エタノール、プロパノール、ブタノール等のアルコール類；ヘキサン、シクロ
ヘキサン、トルエン、キシレン等の炭化水素類等が挙げられる。中でも、アルコール類が
好ましく、より好ましくはメタノール、エタノールである。溶剤の使用量は、特に限定さ
れないが、シラノール末端シリコーンオイル（ａ）及びアルコキシシラン化合物の全量１
００重量部に対して、０～９００重量部の範囲から適宜選択できる。
【００７５】
　上記加水分解・縮合反応を行う温度（反応温度）は、特に限定されないが、２０～１６
０℃が好ましく、より好ましくは４０～１４０℃、さらに好ましくは５０～１５０℃であ
る。また、上記反応を行う時間（反応時間）は、特に限定されないが、１～４０時間が好
ましく、より好ましくは５～３０時間である。
【００７６】
　上記加水分解・縮合反応の終了後は、必要に応じて反応のクエンチを行ったり、触媒を
除去することができる。クエンチの方法としては中和反応等が挙げられ、触媒除去の方法
としては水洗や吸着剤（例えば、活性炭等）による除去等が挙げられる。
【００７７】
　上記加水分解・縮合反応により生成させたシロキサン誘導体（Ｃ）は、例えば、濾過、
濃縮、蒸留、抽出、晶析、再結晶、カラムクロマトグラフィー等の公知乃至慣用の分離手
段により、又はこれらを組み合わせた分離手段等により分離精製できる。
【００７８】
　シロキサン誘導体（Ｃ）の分子量は、特に限定されないが、例えば、重量平均分子量（
Ｍｗ）が８００～２００００であることが好ましく、より好ましくは１０００～１０００
０、さらに好ましくは１５００～６０００である。重量平均分子量が８００以上であるこ
とにより、硬化物の耐熱性がより向上する傾向がある。一方、重量平均分子量が２０００
０以下であることにより、硬化性エポキシ樹脂組成物を調製する際の作業性がより向上す
る傾向がある。シロキサン誘導体（Ｃ）の分子量は、シラノール末端シリコーンオイル（
ａ）とアルコキシシラン化合物の当量比、シラノール末端シリコーンオイル（ａ）の分子
量、反応時の水の添加量、反応時間、反応温度等によって調整することができる。なお、
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上記重量平均分子量は、ＧＰＣにより下記条件で測定される標準ポリスチレン換算の分子
量より算出される値である。
　　ＧＰＣ測定装置：（株）島津製作所製
　　カラム：ガードカラム　ＳＨＯＤＥＸ　ＧＰＣ　ＬＦ－Ｇ　ＬＦ－８０４（３本）
　　流速：１．０ｍｌ／分
　　カラム温度：４０℃
　　溶剤：テトラヒドロフラン
　　検出器：示差屈折検出器（ＲＩ）
【００７９】
　シロキサン誘導体（Ｃ）のエポキシ当量（ＪＩＳ　Ｋ７２３６に記載の方法で測定され
るエポキシ当量）は、特に限定されないが、１８０～１６００ｇ／ｅｑが好ましく、より
好ましくは１８０～１０００ｇ／ｅｑ、さらに好ましくは１８０～９００ｇ／ｅｑである
。エポキシ当量が１８０ｇ／ｅｑ以上であることにより、硬化物が硬くなりすぎず、耐衝
撃性がより向上する傾向がある。一方、エポキシ当量が１６００ｇ／ｅｑ以下であること
により、硬化物の機械物性がより向上する傾向がある。
【００８０】
　シロキサン誘導体（Ｃ）は、２５℃で流動性を有する液状を呈するものであってもよい
。また、シロキサン誘導体（Ｃ）の粘度（Ｅ型粘度計で測定される２５℃における粘度）
は、特に限定されないが、５０～５００００ｍＰａ・ｓが好ましく、より好ましくは１０
０～５００００ｍＰａ・ｓ、さらに好ましくは１００～４００００ｍＰａ・ｓである。粘
度が５０ｍＰａ・ｓ以上であることにより、特に後述の光半導体封止用樹脂組成物として
より好ましく使用できる傾向がある。一方、粘度が５００００ｍＰａ・ｓ以下であること
により、取り扱い性や作業性がより向上する傾向がある。
【００８１】
　シロキサン誘導体（Ｃ）中のシルセスキオキサン由来の３つの酸素原子に結合している
ケイ素原子の全ケイ素原子に対する割合は、特に限定されないが、５～５０モル％が好ま
しく、より好ましくは８～３０モル％、さらに好ましくは１０～２０モル％である。上記
割合が５モル％以上であることにより、硬化物が柔らかくなり過ぎず、硬化物のタックが
より低減され、耐傷付き性がより向上する傾向がある。一方、上記割合が５０モル％以下
であることにより、硬化物が硬くなり過ぎず、耐衝撃性がより向上する傾向がある。上記
割合は、原料であるシラノール末端シリコーンオイル（ａ）とアルコキシシラン化合物と
の当量比で決定することができる。なお、上記割合は、1Ｈ－ＮＭＲスペクトル、29Ｓｉ
－ＮＭＲスペクトル、元素分析等の分析手段によって算出することができる。
【００８２】
　なお、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物においてシロキサン誘導体（Ｃ）は、一種を
単独で使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる。
【００８３】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物におけるシロキサン誘導体（Ｃ）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（１００重量％）に対して、１～９９重量％が好ましく、より好ましくは１～
９５重量％、さらに好ましくは５～９０重量％である。上記含有量を１重量％以上とする
ことにより、硬化物の耐リフロー性（特に、耐吸湿リフロー性）がより向上する傾向があ
る。一方、上記含有量を９９重量％以下とすることにより、硬化物の耐熱性、耐光性がよ
り向上する傾向がある。
【００８４】
　また、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（Ａ）１００
重量部に対するシロキサン誘導体（Ｃ）の割合は、特に限定されないが、１０～１５００
重量部が好ましく、より好ましくは２０～１２００重量部、さらに好ましくは２０～１０
００重量部である。上記割合を１０重量部以上とすることにより、硬化物の耐リフロー性
（特に、耐吸湿リフロー性）がより向上する傾向がある。一方、上記割合を１５００重量
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部以下とすることにより、硬化物の耐熱性、耐光性がより向上する傾向がある。
【００８５】
　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（１０
０重量％）に対する、脂環式エポキシ化合物（Ａ）、モノアリルジグリシジルイソシアヌ
レート化合物（Ｂ）、及びシロキサン誘導体（Ｃ）の合計量の割合は、特に限定されない
が、７０重量％以上（例えば、７０～１００重量％）が好ましく、より好ましくは８０重
量％以上、さらに好ましくは９０重量％以上、特に好ましくは９５重量％以上である。上
記割合を上記範囲に制御することにより、硬化物の耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リ
フロー性をいっそう高いレベルで共立させることができる傾向がある。
【００８６】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、上述の必須成分の他にも、例えば、さらに硬化
剤（Ｄ）及び硬化促進剤（Ｅ）を含んでいてもよい。また、本発明の硬化性エポキシ樹脂
組成物は、上述の必須成分の他にも、例えば、さらに硬化触媒（Ｆ）を含んでいてもよい
。
【００８７】
［硬化剤（Ｄ）］
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物における硬化剤（Ｄ）は、脂環式エポキシ化合物（
Ａ）、モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）、シロキサン誘導体（Ｃ）
等のエポキシ基を有する化合物と反応することにより、硬化性エポキシ樹脂組成物を硬化
させる働きを有する化合物である。硬化剤（Ｄ）としては、エ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、特に限定されないが、例えば、酸無水物類
（酸無水物系硬化剤）、アミン類（アミン系硬化剤）、ポリアミド樹脂、イミダゾール類
（イミダゾール系硬化剤）、ポリメルカプタン類（ポリメルカプタン系硬化剤）、フェノ
ール類（フェノール系硬化剤）、ポリカルボン酸類、ジシアンジアミド類、有機酸ヒドラ
ジド等が挙げられる。
【００８８】
　硬化剤（Ｄ）としての酸無水物類（酸無水物系硬化剤）としては、公知乃至慣用の酸無
水物系硬化剤を使用でき、特に限定されないが、例えば、メチルテトラヒドロ無水フタル
酸（４－メチルテトラヒドロ無水フタル酸、３－メチルテトラヒドロ無水フタル酸等）、
メチルヘキサヒドロ無水フタル酸（４－メチルヘキサヒドロ無水フタル酸、３－メチルヘ
キサヒドロ無水フタル酸等）、ドデセニル無水コハク酸、メチルエンドメチレンテトラヒ
ドロ無水フタル酸、無水フタル酸、無水マレイン酸、テトラヒドロ無水フタル酸、ヘキサ
ヒドロ無水フタル酸、メチルシクロヘキセンジカルボン酸無水物、無水ピロメリット酸、
無水トリメリット酸、ベンゾフェノンテトラカルボン酸無水物、無水ナジック酸、無水メ
チルナジック酸、水素化メチルナジック酸無水物、４－（４－メチル－３－ペンテニル）
テトラヒドロ無水フタル酸、無水コハク酸、無水アジピン酸、無水セバシン酸、無水ドデ
カン二酸、メチルシクロヘキセンテトラカルボン酸無水物、ビニルエーテル－無水マレイ
ン酸共重合体、アルキルスチレン－無水マレイン酸共重合体等が挙げられる。中でも、取
り扱い性の観点で、２５℃で液状の酸無水物［例えば、メチルテトラヒドロ無水フタル酸
、メチルヘキサヒドロ無水フタル酸、ドデセニル無水コハク酸、メチルエンドメチレンテ
トラヒドロ無水フタル酸等］が好ましい。一方、２５℃で固体状の酸無水物については、
例えば、２５℃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、本発明の硬化
性エポキシ樹脂組成物における硬化剤（Ｄ）としての取り扱い性が向上する傾向がある。
酸無水物系硬化剤としては、硬化物の耐熱性、透明性の観点で、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。
【００８９】
　硬化剤（Ｄ）としてのアミン類（アミン系硬化剤）としては、公知乃至慣用のアミン系
硬化剤を使用でき、特に限定されないが、例えば、エチレンジアミン、ジエチレントリア
ミン、トリエチレンテトラミン、テトラエチレンペンタミン、ジプロピレンジアミン、ジ
エチルアミノプロピルアミン、ポリプロピレントリアミン等の脂肪族ポリアミン；メンセ
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ンジアミン、イソホロンジアミン、ビス（４－アミノ－３－メチルジシクロヘキシル）メ
タン、ジアミノジシクロヘキシルメタン、ビス（アミノメチル）シクロヘキサン、Ｎ－ア
ミノエチルピペラジン、３，９－ビス（３－アミノプロピル）－３，４，８，１０－テト
ラオキサスピロ［５，５］ウンデカン等の脂環式ポリアミン；ｍ－フェニレンジアミン、
ｐ－フェニレンジアミン、トリレン－２，４－ジアミン、トリレン－２，６－ジアミン、
メシチレン－２，４－ジアミン、３，５－ジエチルトリレン－２，４－ジアミン、３，５
－ジエチルトリレン－２，６－ジアミン等の単核ポリアミン、ビフェニレンジアミン、４
，４－ジアミノジフェニルメタン、２，５－ナフチレンジアミン、２，６－ナフチレンジ
アミン等の芳香族ポリアミン等が挙げられる。
【００９０】
　硬化剤（Ｄ）としてのフェノール類（フェノール系硬化剤）としては、公知乃至慣用の
フェノール系硬化剤を使用でき、特に限定されないが、例えば、ノボラック型フェノール
樹脂、ノボラック型クレゾール樹脂、パラキシリレン変性フェノール樹脂、パラキシリレ
ン・メタキシリレン変性フェノール樹脂等のアラルキル樹脂、テルペン変性フェノール樹
脂、ジシクロペンタジエン変性フェノール樹脂、トリフェノールプロパン等が挙げられる
。
【００９１】
　硬化剤（Ｄ）としてのポリアミド樹脂としては、例えば、分子内に第１級アミノ基及び
第２級アミノ基のいずれか一方又は両方を有するポリアミド樹脂等が挙げられる。
【００９２】
　硬化剤（Ｄ）としてのイミダゾール類（イミダゾール系硬化剤）としては、公知乃至慣
用のイミダゾール系硬化剤を使用でき、特に限定されないが、例えば、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－ウンデシルイミダゾール、２－ヘプ
タデシルイミダゾール、２－フェニルイミダゾール、１－ベンジル－２－メチルイミダゾ
ール、１－シアノエチル－２－メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－エチル－４
－メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾール、１－シアノエ
チル－２－ウンデシルイミダゾリウムトリメリテート、１－シアノエチル－２－フェニル
イミダゾリウムトリメリテート、２－メチルイミダゾリウムイソシアヌレート、２－フェ
ニルイミダゾリウムイソシアヌレート、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、２，４－ジアミノ－６－［２－エチル－４－メ
チルイミダゾリル－（１）］－エチル－ｓ－トリアジン等が挙げられる。
【００９３】
　硬化剤（Ｄ）としてのポリメルカプタン類（ポリメルカプタン系硬化剤）としては、例
えば、液状のポリメルカプタン、ポリスルフィド樹脂等が挙げられる。
【００９４】
　硬化剤（Ｄ）としてのポリカルボン酸類としては、例えば、アジピン酸、セバシン酸、
テレフタル酸、トリメリット酸、カルボキシ基含有ポリエステル等が挙げられる。
【００９５】
　中でも、硬化剤（Ｄ）としては、硬化物の耐熱性、透明性の観点で、酸無水物類（酸無
水物系硬化剤）が好ましい。なお、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物において硬化剤（
Ｄ）は、一種を単独で使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用することも
できる。また、硬化剤（Ｄ）としては、市販品を使用することもできる。例えば、酸無水
物類の市販品としては、商品名「リカシッド　ＭＨ－７００」、「リカシッド　ＭＨ－７
００Ｆ」（以上、新日本理化（株）製）；商品名「ＨＮ－５５００」（日立化成工業（株
）製）等が挙げられる。
【００９６】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物における硬化剤（Ｄ）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（例え
ば、脂環式エポキシ化合物（Ａ）、モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ
）、シロキサン誘導体（Ｃ））の全量１００重量部に対して、５０～２００重量部が好ま
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しく、より好ましくは８０～１５０重量部である。より具体的には、硬化剤（Ｄ）として
酸無水物類を使用する場合、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物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（Ｄ）の含有量を５０重量部以上とすることにより、硬
化を十分に進行させることができ、硬化物の強靭性がより向上する傾向がある。一方、硬
化剤（Ｄ）の含有量を２００重量部以下とすることにより、より着色が抑制され、色相に
優れた硬化物が得られる傾向がある。
【００９７】
［硬化促進剤（Ｅ）］
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物における硬化促進剤（Ｅ）は、エポキシ基を有する
化合物が硬化剤（Ｄ）と反応する際に、その反応速度を促進する機能を有する化合物であ
る。硬化促進剤（Ｅ）としては、公知乃至慣用の硬化促進剤を使用でき、特に限定されな
いが、例えば、１，８－ジアザビシクロ［５．４．０］ウンデセン－７（ＤＢＵ）又はそ
の塩（例えば、フェノール塩、オクチル酸塩、ｐ－トルエンスルホン酸塩、ギ酸塩、テト
ラフェニルボレート塩等）；１，５－ジアザビシクロ［４．３．０］ノネン－５（ＤＢＮ
）又はその塩（例えば、フェノール塩、オクチル酸塩、ｐ－トルエンスルホン酸塩、ギ酸
塩、テトラフェニルボレート塩等）；ベンジルジメチルアミン、２，４，６－トリス（ジ
メチルアミノメチル）フェノール、Ｎ，Ｎ－ジメチルシクロヘキシルアミン等の３級アミ
ン；２－エチル－４－メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－エチル－４－メチル
イミダゾール等のイミダゾール；リン酸エステル；トリフェニルホスフィン、トリス（ジ
メトキシ）ホスフィン等のホスフィン類；テトラフェニルホスホニウムテトラ（ｐ－トリ
ル）ボレート等のホスホニウム化合物；オクチル酸亜鉛、オクチル酸スズ、ステアリン酸
亜鉛等の有機金属塩；アルミニウムアセチルアセトン錯体等の金属キレート等が挙げられ
る。
【００９８】
　なお、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物において硬化促進剤（Ｅ）は、一種を単独で
使用することもできるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる。また、硬化促
進剤（Ｅ）としては、商品名「Ｕ－ＣＡＴ　ＳＡ　５０６」、「Ｕ－ＣＡＴ　ＳＡ　１０
２」、「Ｕ－ＣＡＴ　５００３」、「Ｕ－ＣＡＴ　１８Ｘ」、「Ｕ－ＣＡＴ　１２ＸＤ」
（開発品）（以上、サンアプロ（株）製）；商品名「ＴＰＰ－Ｋ」、「ＴＰＰ－ＭＫ」（
以上、北興化学工業（株）製）；商品名「ＰＸ－４ＥＴ」（日本化学工業（株）製）等の
市販品を使用することもできる。
【００９９】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物における硬化促進剤（Ｅ）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１００重量部に対して、０．０１～５重量部が好ましく、より好ましくは０．０３～
３重量部、さらに好ましくは０．０３～２重量部である。硬化促進剤（Ｅ）の含有量を０
．０１重量部以上とすることにより、いっそう効率的な硬化促進効果が得られる傾向があ
る。一方、硬化促進剤（Ｅ）の含有量を５重量部以下とすることにより、より着色が抑制
され、色相に優れた硬化物が得られる傾向がある。
【０１００】
［硬化触媒（Ｆ）］
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物における硬化触媒（Ｆ）は、脂環式エポキシ化合物
（Ａ）、モノアリルジグリシジルイソシアヌレート化合物（Ｂ）、シロキサン誘導体（Ｃ
）等のカチオン重合性化合物の硬化反応（重合反応）を開始及び／又は促進させることに
より、硬化性エポキシ樹脂組成物を硬化させる働きを有する化合物である。硬化触媒（Ｆ
）としては、特に限定されないが、例えば、光照射や加熱処理等を施すことによりカチオ
ン種を発生して、重合を開始させるカチオン重合開始剤（光カチオン重合開始剤、熱カチ
オン重合開始剤等）や、ルイス酸・アミン錯体、ブレンステッド酸塩類、イミダゾール類
等が挙げられる。
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【０１０１】
　硬化触媒（Ｆ）としての光カチオン重合開始剤としては、例えば、ヘキサフルオロアン
チモネート塩、ペンタフルオロヒドロキシアンチモネート塩、ヘキサフルオロホスフェー
ト塩、ヘキサフルオロアルセネート塩等が挙げられ、より具体的には、例えば、トリアリ
ールスルホニウムヘキサフルオロホスフェート（例えば、ｐ－フェニルチオフェニルジフ
ェニルスルホニウムヘキサフルオロホスフェート等）、トリアリールスルホニウムヘキサ
フルオロアンチモネート等のスルホニウム塩（特に、トリアリールスルホニウム塩）；ジ
アリールヨードニウムヘキサフルオロホスフェート、ジアリールヨードニウムヘキサフル
オロアンチモネート、ビス（ドデシルフェニル）ヨードニウムテトラキス（ペンタフルオ
ロフェニル）ボレート、ヨードニウム［４－（４－メチルフェニル－２－メチルプロピル
）フェニル］ヘキサフルオロホスフェート等のヨードニウム塩；テトラフルオロホスホニ
ウムヘキサフルオロホスフェート等のホスホニウム塩；Ｎ－ヘキシルピリジニウムテトラ
フルオロボレート等のピリジニウム塩等が挙げられる。また、光カチオン重合開始剤とし
ては、例えば、商品名「ＵＶＡＣＵＲＥ１５９０」（ダイセル・サイテック（株）製）；
商品名「ＣＤ－１０１０」、「ＣＤ－１０１１」、「ＣＤ－１０１２」（以上、米国サー
トマー製）；商品名「イルガキュア２６４」（ＢＡＳＦ社製）；商品名「ＣＩＴ－１６８
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。
【０１０２】
　硬化触媒（Ｆ）としての熱カチオン重合開始剤としては、例えば、アリールジアゾニウ
ム塩、アリールヨードニウム塩、アリールスルホニウム塩、アレン－イオン錯体等が挙げ
られ、商品名「ＰＰ－３３」、「ＣＰ－６６」、「ＣＰ－７７」（以上（株）ＡＤＥＫＡ
製）；商品名「ＦＣ－５０９」（スリーエム製）；商品名「ＵＶＥ１０１４」（Ｇ．Ｅ．
製）；商品名「サンエイドＳＩ－６０Ｌ」、「サンエイドＳＩ－８０Ｌ」、「サンエイド
ＳＩ－１００Ｌ」、「サンエイドＳＩ－１１０Ｌ」、「サンエイドＳＩ－１５０Ｌ」（以
上、三新化学工業（株）製）；商品名「ＣＧ－２４－６１」（ＢＡＳＦ社製）等の市販品
を好ましく使用することができる。さらに、熱カチオン重合開始剤としては、アルミニウ
ムやチタン等の金属とアセト酢酸若しくはジケトン類とのキレート化合物とトリフェニル
シラノール等のシラノールとの化合物、又は、アルミニウムやチタン等の金属とアセト酢
酸若しくはジケトン類とのキレート化合物とビスフェノールＳ等のフェノール類との化合
物等も挙げられる。
【０１０３】
　硬化触媒（Ｆ）としてのルイス酸・アミン錯体としては、公知乃至慣用のルイス酸・ア
ミン錯体系硬化触媒を使用することができ、特に限定されないが、例えば、ＢＦ3・ｎ－
ヘキシルアミン、ＢＦ3・モノエチルアミン、ＢＦ3・ベンジルアミン、ＢＦ3・ジエチル
アミン、ＢＦ3・ピペリジン、ＢＦ3・トリエチルアミン、ＢＦ3・アニリン、ＢＦ4・ｎ－
ヘキシルアミン、ＢＦ4・モノエチルアミン、ＢＦ4・ベンジルアミン、ＢＦ4・ジエチル
アミン、ＢＦ4・ピペリジン、ＢＦ4・トリエチルアミン、ＢＦ4・アニリン、ＰＦ5・エチ
ルアミン、ＰＦ5・イソプロピルアミン、ＰＦ5・ブチルアミン、ＰＦ5・ラウリルアミン
、ＰＦ5・ベンジルアミン、ＡｓＦ5・ラウリルアミン等が挙げられる。
【０１０４】
　硬化触媒（Ｆ）としてのブレンステッド酸塩類としては、公知乃至慣用のブレンステッ
ド酸塩類を使用することができ、特に限定されないが、例えば、脂肪族スルホニウム塩、
芳香族スルホニウム塩、ヨードニウム塩、ホスホニウム塩等が挙げられる。
【０１０５】
　硬化触媒（Ｆ）としてのイミダゾール類としては、公知乃至慣用のイミダゾール類を使
用することができ、特に限定されないが、例えば、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－ウンデシルイミダゾール、２－ヘプタデシルイミダゾー
ル、２－フェニルイミダゾール、１－ベンジル－２－メチルイミダゾール、１－シアノエ
チル－２－メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－エチル－４－メチルイミダゾー
ル、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾール、１－シアノエチル－２－ウンデシ



(22) JP 2016-164254 A 2016.9.8

10

20

30

40

50

ルイミダゾリウムトリメリテート、１－シアノエチル－２－フェニルイミダゾリウムトリ
メリテート、２－メチルイミダゾリウムイソシアヌレート、２－フェニルイミダゾリウム
イソシアヌレート、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、２，４－ジアミノ－６－［２－エチル－４－メチルイミダゾリル－
（１）］－エチル－ｓ－トリアジン等が挙げられる。
【０１０６】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物において硬化触媒（Ｆ）は、一種を単独で使用する
こともできるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる。なお、上述のように、
硬化触媒（Ｆ）としては市販品を使用することもできる。
【０１０７】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物における硬化触媒（Ｆ）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カチオン重合性化合物の全量１
００重量部に対して、０．０１～１５重量部が好ましく、より好ましくは０．０１～１２
重量部、さらに好ましくは０．０５～１０重量部、特に好ましくは０．０５～８重量部で
ある。硬化触媒（Ｆ）を上記範囲内で使用することにより、硬化性エポキシ樹脂組成物の
硬化速度が速くなり、硬化物の耐熱性及び透明性がバランスよく向上する傾向がある。
【０１０８】
［白色顔料］
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、白色顔料を含んでいてもよい。例えば、白色顔
料を含むことにより、その硬化物に対して高い光反射性が付与される。従って、特に本発
明の硬化性エポキシ樹脂組成物を後述の光半導体装置のリフレクター形成用樹脂組成物と
して用いる場合には、白色顔料を多く含むことが好ましい。白色顔料としては、公知乃至
慣用の白色顔料を使用することができ、特に限定されないが、例えば、ガラス、クレー、
雲母、タルク、カオリナイト（カオリン）、ハロイサイト、ゼオライト、酸性白土、活性
白土、ベーマイト、擬ベーマイト、無機酸化物、アルカリ土類金属塩等の金属塩等の無機
白色顔料；スチレン系樹脂、ベンゾグアナミン系樹脂、尿素－ホルマリン系樹脂、メラミ
ン－ホルマリン系樹脂、アミド系樹脂等の樹脂顔料等の有機白色顔料（プラスチックピグ
メント等）；中空構造（バルーン構造）を有する中空粒子等が挙げられる。
【０１０９】
　上記無機酸化物としては、例えば、酸化アルミニウム、酸化マグネシウム、酸化アンチ
モン、酸化チタン（ルチル型酸化チタン、アナターゼ型酸化チタン、ブルッカイト型酸化
チタン）、酸化ジルコニウム、酸化亜鉛、酸化ケイ素（二酸化ケイ素）等が挙げられる。
また、上記アルカリ土類金属塩としては、例えば、炭酸マグネシウム、炭酸カルシウム、
炭酸バリウム、ケイ酸マグネシウム、ケイ酸カルシウム、水酸化マグネシウム、リン酸マ
グネシウム、リン酸水素マグネシウム、硫酸マグネシウム、硫酸カルシウム、硫酸バリウ
ム等が挙げられる。また、アルカリ土類金属塩以外の金属塩としては、例えば、ケイ酸ア
ルミニウム、水酸化アルミニウム、硫化亜鉛等が挙げられる。
【０１１０】
　上記中空粒子としては、例えば、無機ガラス（例えば、珪酸ソーダガラス、アルミ珪酸
ガラス、硼珪酸ソーダガラス、石英等）、シリカ、アルミナ等の金属酸化物、炭酸カルシ
ウム、炭酸バリウム、炭酸ニッケル、珪酸カルシウム等の金属塩等の無機物により構成さ
れた無機中空粒子（シラスバルーン等の天然物も含む）；スチレン系樹脂、アクリル系樹
脂、シリコーン系樹脂、アクリル－スチレン系樹脂、塩化ビニル系樹脂、塩化ビニリデン
系樹脂、アミド系樹脂、ウレタン系樹脂、フェノール系樹脂、スチレン－共役ジエン系樹
脂、アクリル－共役ジエン系樹脂、オレフィン系樹脂等のポリマー（これらポリマーの架
橋体も含む）等の有機物により構成された有機中空粒子；無機物と有機物のハイブリッド
材料により構成された無機－有機中空粒子等が挙げられる。なお、上記中空粒子は、単一
の材料より構成されたものであってもよいし、二種以上の材料より構成されたものであっ
てもよい。また、上記中空粒子の中空部（中空粒子の内部の空間）は、真空状態であって
もよいし、媒質で満たされていてもよいが、特に、硬化物の反射率向上の観点では、屈折
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率が低い媒質（例えば、窒素、アルゴン等の不活性ガスや空気等）で満たされた中空粒子
が好ましい。
【０１１１】
　なお、白色顔料は、公知乃至慣用の表面処理（例えば、金属酸化物、シランカップリン
グ剤、チタンカップリング剤、有機酸、ポリオール、シリコーン等の表面処理剤による表
面処理等）が施されたものであってもよい。このような表面処理を施すことにより、硬化
性エポキシ樹脂組成物における他の成分との相溶性や分散性を向上させることができる場
合がある。
【０１１２】
　中でも、白色顔料としては、入手性、耐熱性、耐光性の観点で、無機酸化物、無機中空
粒子が好ましく、より好ましくは酸化アルミニウム、酸化マグネシウム、酸化アンチモン
、酸化チタン、酸化ジルコニウム、酸化ケイ素、及び無機中空粒子からなる群より選ばれ
た一種以上の白色顔料である。特に、白色顔料としては、より高い屈折率を有する点で、
酸化チタンが好ましい。
【０１１３】
　白色顔料の形状は、特に限定されないが、例えば、球状、破砕状、繊維状、針状、鱗片
状、ウィスカー状等が挙げられる。中でも、白色顔料の分散性の観点で、球状の白色顔料
が好ましく、特に真球状の白色顔料（例えば、アスペクト比が１．２以下の球状の白色顔
料）が好ましい。
【０１１４】
　白色顔料の中心粒径は、特に限定されないが、硬化物の光反射性向上の観点で、０．１
～５０μｍが好ましい。特に、白色顔料として無機酸化物を用いる場合、該無機酸化物の
中心粒径は、特に限定されないが、０．１～５０μｍが好ましく、より好ましくは０．１
～３０μｍ、さらに好ましくは０．１～２０μｍ、特に好ましくは０．１～１０μｍ、最
も好ましくは０．１～５μｍである。一方、白色顔料として中空粒子（特に、無機中空粒
子）を用いる場合、該中空粒子の中心粒径は、特に限定されないが、０．１～５０μｍが
好ましく、より好ましくは０．１～３０μｍである。なお、上記中心粒径は、レーザー回
折・散乱法で測定した粒度分布における積算値５０％での粒径（メディアン径）を意味す
る。
【０１１５】
　なお、白色顔料は、公知乃至慣用の製造方法により製造することができる。また、白色
顔料としては、市販品を用いることもでき、例えば、商品名「ＳＲ－１」、「Ｒ－４２」
、「Ｒ－４５Ｍ」、「Ｒ－６５０」、「Ｒ－３２」、「Ｒ－５Ｎ」、「ＧＴＲ－１００」
、「Ｒ－６２Ｎ」、「Ｒ－７Ｅ」、「Ｒ－４４」、「Ｒ－３Ｌ」、「Ｒ－１１Ｐ」、「Ｒ
－２１」、「Ｒ－２５」、「ＴＣＲ－５２」、「Ｒ－３１０」、「Ｄ－９１８」、「ＦＴ
Ｒ－７００」（以上、堺化学工業（株）製）、商品名「タイペークＣＲ－５０」、「ＣＲ
－５０－２」、「ＣＲ－６０」、「ＣＲ－６０－２」、「ＣＲ－６３」、「ＣＲ－８０」
、「ＣＲ－９０」、「ＣＲ－９０－２」、「ＣＲ－９３」、「ＣＲ－９５」、「ＣＲ－９
７」（以上、石原産業（株）製）、商品名「ＪＲ－３０１」、「ＪＲ－４０３」、「ＪＲ
－４０５」、「ＪＲ－６００Ａ」、「ＪＲ－６０５」、「ＪＲ－６００Ｅ」、「ＪＲ－６
０３」、「ＪＲ－８０５」、「ＪＲ－８０６」、「ＪＲ－７０１」、「ＪＲＮＣ」、「Ｊ
Ｒ－８００」、「ＪＲ」（以上、テイカ（株）製）、商品名「ＴＲ－６００」、「ＴＲ－
７００」、「ＴＲ－７５０」、「ＴＲ－８４０」、「ＴＲ－９００」（以上、富士チタン
工業（株）製）、商品名「ＫＲ－３１０」、「ＫＲ－３８０」、「ＫＲ－３８０Ｎ」、「
ＳＴ－４１０ＷＢ」、「ＳＴ－４５５」、「ＳＴ－４５５ＷＢ」、「ＳＴ－４５７ＳＡ」
、「ＳＴ－４５７ＥＣ」、「ＳＴ－４８５ＳＡ１５」、「ＳＴ－４８６ＳＡ」、「ＳＴ－
４９５Ｍ」（以上、チタン工業（株）製）等のルチル型酸化チタン；商品名「Ａ－１１０
」、「ＴＣＡ－１２３Ｅ」、「Ａ－１９０」、「Ａ－１９７」、「ＳＡ－１」、「ＳＡ－
１Ｌ」、「ＳＳＰシリーズ」、「ＣＳＢシリーズ」（以上、堺化学工業（株）製）、商品
名「ＪＡ－１」、「ＪＡ－Ｃ」、「ＪＡ－３」（以上、テイカ（株）製）、商品名「ＫＡ
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－１０」、「ＫＡ－１５」、「ＫＡ－２０」、「ＳＴＴ－６５Ｃ－Ｓ」、「ＳＴＴ－３０
ＥＨＪ」（以上、チタン工業（株）製）等のアナターゼ型酸化チタン等が使用できる。
【０１１６】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物において白色顔料は、一種を単独で使用することも
できるし、二種以上を組み合わせて使用することもできる。
【０１１７】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物における白色顔料の含有量（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１０
０重量部に対して、０～１０００重量部が好ましく、より好ましくは８０～５００重量部
、さらに好ましくは９０～４００重量部、特に好ましくは１００～３８０重量部である。
白色顔料の含有量を８０重量部以上とすることにより、硬化物の光反射性がより高くなる
傾向がある。一方、白色顔料の含有量を１０００重量部以下とすることにより、硬化物が
良好な耐衝撃性を有する傾向がある。
【０１１８】
［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んでいてもよい。上記添加剤として、例えば、エチレングリコール、
ジエチレングリコール、プロピレングリコール、グリセリン等のヒドロキシ基を有する化
合物を含有させると、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、シリコーン系やフッ素系消泡剤、レベリング剤、γ－グリシド
キシプロピルトリメトキシシランや３－メルカプトプロピルトリメトキシシラン等のシラ
ンカップリング剤、界面活性剤、シリカ、アルミナ等の無機充填剤、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（例えば、ＹＡＧ系蛍光体微粒子
、シリケート系蛍光体微粒子等の無機蛍光体微粒子等）、離型剤、ゴム粒子（例えば、コ
アシェル構造を有するゴム粒子等）等の慣用の添加剤を使用することができる。
【０１１９】
　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、必要に応じて加熱した状
態で、上記の各成分を攪拌・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。上記攪拌・混合の方法は、特に限定されず、例えば、ディゾルバー
、ホモジナイザー等の各種ミキサー、ニーダー、ロール、ビーズミル、自公転式攪拌装置
等の公知乃至慣用の攪拌・混合手段を使用できる。また、攪拌・混合後、真空下にて脱泡
してもよい。
【０１２０】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物の２５℃における粘度は、特に限定されないが、６
０～６００００ｍＰａ・ｓが好ましく、より好ましくは１００～５５０００ｍＰａ・ｓ、
さらに好ましくは１５０～５００００ｍＰａ・ｓである。２５℃における粘度を６０ｍＰ
ａ・ｓ以上とすることにより、注型時の作業性が向上する傾向がある。一方、２５℃にお
ける粘度を６００００ｍＰａ・ｓ以下とすることにより、注型時の作業性が向上したり、
硬化物に注型不良に由来する不具合が生じにくくなる傾向がある。特に、本発明の硬化性
エポキシ樹脂組成物が後述の光半導体封止用樹脂組成物である場合、その２５℃における
粘度は、６０～６００００ｍＰａ・ｓが好ましく、より好ましくは１００～５５０００ｍ
Ｐａ・ｓ、さらに好ましくは１５０～５００００ｍＰａ・ｓである。また、本発明の硬化
性エポキシ樹脂組成物が後述の光半導体装置のリフレクター形成用樹脂組成物である場合
、その２５℃における粘度は、１～５００Ｐａ・ｓが好ましく、より好ましくは１～３０
０Ｐａ・ｓ、さらに好ましくは５～３００Ｐａ・ｓである。なお、上記粘度は、主に、本
発明の硬化性エポキシ樹脂組成物の組成を選択することにより制御できる。本発明の硬化
性エポキシ樹脂組成物の２５℃における粘度は、デジタル粘度計（型番「ＤＶＵ－ＥＩＩ
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型」、（株）トキメック製）を用いて、ローター：標準１°３４′×Ｒ２４、温度：２５
℃、回転数：０．５～１０ｒｐｍの条件で測定される。
【０１２１】
＜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、耐衝撃
性、及び耐リフロー性に優れた硬化物（本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物を硬化させて
得られる硬化物を「本発明の硬化物」と称する場合がある）を得ることができる。硬化の
手段としては、加熱処理や光照射処理等の公知乃至慣用の手段を利用できる。加熱により
硬化させる際の温度（硬化温度）は、特に限定されないが、４５～２００℃が好ましく、
より好ましくは５０～１９０℃、さらに好ましくは５５～１８０℃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、３０～６００分が好ましく、よ
り好ましくは４５～５４０分、さらに好ましくは６０～４８０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。また、硬化
は、一段階で行うこともできるし、二段階以上の多段階で行うこともできる。
【０１２２】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、上述のように、光学材料用の（光学材料を形成
する用途に用いられる）硬化性エポキシ樹脂組成物である。光学材料とは、光拡散性、光
透過性、光反射性等の各種の光学的機能を発現する材料である。本発明の硬化性エポキシ
樹脂組成物を使用することで、本発明の硬化物（光学材料）を少なくとも含む光学部材が
得られる。なお、当該光学部材は、本発明の硬化物のみから構成されたものであってもよ
いし、本発明の硬化物が一部のみに使用されたものであってもよい。光学部材としては、
光拡散性、光透過性、光反射性等の各種の光学的機能を発現する部材や、上記光学的機能
を利用した装置や機器を構成する部材等が挙げられ、特に限定されず、例えば、光半導体
装置、有機ＥＬ装置、接着剤、電気絶縁材、積層板、コーティング、インク、塗料、シー
ラント、レジスト、複合材料、透明基材、透明シート、透明フィルム、光学素子、光学レ
ンズ、光造形、電子ペーパー、タッチパネル、太陽電池基板、光導波路、導光板、ホログ
ラフィックメモリ、光ピックアップセンサー等の各種用途において使用される公知乃至慣
用の光学部材が例示される。
【０１２３】
　本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、例えば、光半導体封止用樹脂組成物として好ま
しく使用できる。即ち、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、光半導体装置における光
半導体素子を封止するための組成物（光半導体装置における光半導体素子の封止剤）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（光半導体封止用樹脂組成物
）を用いて、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（本発明の光半導体装置）が得られる。光半導体素子の封止は、例えば、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
硬化して行うことができる。硬化温度と硬化時間は、硬化物の調製時と同様の範囲で適宜
設定することができる。上述の本発明の光半導体装置は、特に、高温下における通電特性
、耐熱衝撃性、及び耐吸湿リフロー性に優れ、高い品質と耐久性とを有する。なお、本明
細書において「本発明の光半導体装置」とは、光半導体装置の構成部材（例えば、封止材
、リフレクター、ダイボンディング材等）の少なくとも一部に本発明の硬化性エポキシ樹
脂組成物の硬化物が使用された光半導体装置を意味する。
【０１２４】
　また、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物は、例えば、光半導体装置のリフレクター（
光反射部材）形成用樹脂組成物としても好ましく使用できる。即ち、本発明の硬化性エポ
キシ樹脂組成物は、光半導体装置におけるリフレクターを形成するための組成物としても
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をリフレクター形成用樹脂組成
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物として用いて、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物により形成されたリフレク
ターを備える光半導体装置（本発明の光半導体装置）が得られる。上記リフレクターは、
耐熱性、耐光性、耐衝撃性、及び耐リフロー性に優れるため反射率の低下が生じにくい。
このため、上記リフレクターを備える本発明の光半導体装置は、特に、高出力、高輝度の
光半導体素子を備える場合であっても光度が経時で低下しにくく、高い信頼性を発揮でき
る。なお、上記リフレクターを形成する方法としては、公知乃至慣用の成形方法を利用す
ることができ、特に限定されないが、例えば、トランスファー成形、コンプレッション成
形、インジェクション成形、ＬＩＭ成形（インジェクション成形）、ディスペンスによる
ダム成形等の方法が挙げられる。
【０１２５】
　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の硬化物（封止材）によ
り光半導体素子が封止され、かつ、本発明の硬化性エポキシ樹脂組成物の硬化物により形
成されたリフレクターを備える光半導体装置であってもよい。このような本発明の光半導
体装置は、高い品質と耐久性とを兼ね備える。
【実施例】
【０１２６】
　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。なお、表１～４における「－」は、当該成分の配合を行わ
なかったことを意味する。また、表１～４に示す硬化性エポキシ樹脂組成物の各成分の量
（割合）の単位は重量部である。
【０１２７】
製造例１
（エポキシ硬化剤の製造）
　商品名「リカシッド　ＭＨ－７００」（新日本理化（株）製）１００重量部、商品名「
Ｕ－ＣＡＴ　１８Ｘ」（サンアプロ（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）１重量部を、自公転式攪拌装置（商品名「あわとり練太郎ＡＲ－
２５０」、（株）シンキー製、以下同じ）を使用して均一に混合し、脱泡して、エポキシ
硬化剤（「Ｋ剤」と称する場合がある）を得た。
【０１２８】
製造例２
（シロキサン誘導体１の製造）
　分子量１２００のシラノール末端メチルフェニルシリコーンオイル１００ｇ、２－（３
，４－エポキシシクロヘキシル）エチルトリメトキシシラン１５０ｇ、及びテトラメチル
アンモニウムヒドロキサイド１８ｇを反応容器に仕込み、ここに５０％蒸留水メタノール
溶液８０ｇを６０分かけて滴下し、還流下、８時間反応させた。その後、５％リン酸二水
素ナトリウム水溶液で中和し、８０℃でメタノールを除去した。さらに、メチルイソブチ
ルケトン３００ｇを添加し、水洗を３回繰り返した。次いで、減圧下、１００℃で有機層
から溶媒を除去することにより、反応性官能基（エポキシ基）を有するオルガノポリシロ
キサン化合物（「シロキサン誘導体１」と称する場合がある）２３５ｇを得た。得られた
シロキサン誘導体１のエポキシ当量は４８０ｇ／ｅｑであり、粘度（２５℃における粘度
）は２６０００ｍＰａ・ｓであった。
【０１２９】
製造例３
（シロキサン誘導体２の製造）
　分子量１２００のシラノール末端メチルフェニルシリコーンオイル１００ｇ、２－（３
，４－エポキシシクロヘキシル）エチルトリメトキシシラン５０ｇ、及びテトラメチルア
ンモニウムヒドロキサイド１８ｇを反応容器に仕込み、ここに５０％蒸留水メタノール溶
液８０ｇを６０分かけて滴下し、還流下、８時間反応させた。その後、５％リン酸二水素
ナトリウム水溶液で中和し、８０℃でメタノールを除去した。さらに、メチルイソブチル
ケトン３００ｇを添加し、水洗を３回繰り返した。次いで、減圧下、１００℃で有機層か
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ら溶媒を除去することにより、反応性官能基（エポキシ基）を有するオルガノポリシロキ
サン化合物（「シロキサン誘導体２」と称する場合がある）１３５ｇを得た。得られたシ
ロキサン誘導体２のエポキシ当量は６８０ｇ／ｅｑであり、粘度（２５℃における粘度）
は１６０００ｍＰａ・ｓであった。
【０１３０】
実施例１
　まず、表１に示す配合割合で、商品名「セロキサイド２０２１Ｐ」（（株）ダイセル製
）、及び商品名「ＭＡ－ＤＧＩＣ」（四国化成工業（株）製）を混合し、８０℃で１時間
攪拌した後、製造例２で得たシロキサン誘導体１を混合して、エポキシ樹脂（組成物）を
得た。次に、このエポキシ樹脂と製造例１で得たエポキシ硬化剤とを、表１に示す配合割
合となるように、自公転式攪拌装置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ードフレーム
（ＩｎＧａＮ素子、３．５ｍｍ×２．８ｍｍ）に注型した後、１２０℃の樹脂硬化オーブ
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
が封止された光半導体装置を得た。なお、図１において、１００はリフレクター、１０１
は金属配線、１０２は光半導体素子、１０３はボンディングワイヤ、１０４は硬化物（封
止材）を示す。
【０１３１】
実施例２～６、比較例１～６
　硬化性エポキシ樹脂組成物の配合組成を表１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及び光半導体装置を製造した。
【０１３２】
実施例７
　まず、表２に示す配合割合で、商品名「セロキサイド２０２１Ｐ」（（株）ダイセル製
）、及び商品名「ＭＡ－ＤＧＩＣ」（四国化成工業（株）製）を混合し、８０℃で１時間
攪拌した後、製造例２で得たシロキサン誘導体１を混合して、エポキシ樹脂（組成物）を
得た。次に、このエポキシ樹脂と商品名「サンエイドＳＩ－１００Ｌ」（三新化学工業（
株）製）とを、表２に示す配合割合となるように、自公転式攪拌装置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ードフレーム
（ＩｎＧａＮ素子、３．５ｍｍ×２．８ｍｍ）に注型した後、樹脂硬化オーブンを用いて
、１１０℃で３時間、続いて、１４０℃で４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が封止された光半導体装置を得た。
【０１３３】
実施例８～１２、比較例７～１２
　硬化性エポキシ樹脂組成物の配合組成を表２に示す組成に変更したこと以外は実施例７
と同様にして、硬化性エポキシ樹脂組成物及び光半導体装置を製造した。
【０１３４】
　＜評価＞
　実施例１～１２及び比較例７～１２で得られた光半導体装置について、下記の評価試験
を実施した。
【０１３５】
　［通電試験］
　上記光半導体装置の全光束を全光束測定機で測定し、これを「０時間の全光束」とした
。その後、０時間の全光束を測定した後の光半導体装置について、８５℃の恒温槽内で５
００時間、６０ｍＡの電流を流し、その後、再び全光束を測定し、これを「５００時間後
の全光束」とした。そして、次式から光度保持率を算出した。各硬化性エポキシ樹脂組成
物につき２個の光半導体装置の光度保持率を測定して、これらの平均値を算出した（即ち
、Ｎ＝２）。結果を表１、２の「光度保持率［％］」の欄に示した。
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　｛光度保持率（％）｝
　　　＝｛５００時間後の全光束（ｌｍ）｝／｛０時間の全光束（ｌｍ）｝×１００
【０１３６】
　［はんだ耐熱性試験］
　上記光半導体装置（各硬化性エポキシ樹脂組成物につき２個ずつ用いた）を、８５℃、
６０％ＲＨの条件下で１６８時間静置して吸湿処理した。次いで、上記光半導体装置をリ
フロー炉に入れ、下記加熱条件にて加熱処理した。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、再度リフロー炉に入れて同条件で加熱処理した。即ち、当該
はんだ耐熱性試験においては、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）〕
（１）予備加熱：１５０～１９０℃で６０～１２０秒
（２）予備加熱後の本加熱：２１７℃以上で６０～１５０秒、最高温度２６０℃
　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℃／秒に制御した。
　図２には、リフロー炉による加熱の際の光半導体装置の表面温度プロファイル（二度の
加熱処理のうち一方の加熱処理における温度プロファイル）の一例を示す。
　その後、デジタルマイクロスコープを使用して光半導体装置を観察し、硬化物に長さが
９０μｍ以上のクラックが発生したか否か、及び、電極剥離（電極表面からの硬化物の剥
離）が発生したか否かを確認した。光半導体装置２個のうち、硬化物に長さが９０μｍ以
上のクラックが発生した光半導体装置の個数を表１、２の「はんだ耐熱性試験［クラック
数］」の欄に示し、電極剥離が発生した光半導体装置の個数を表１、２の「はんだ耐熱性
試験［電極剥離数］」の欄に示した。
【０１３７】
　［熱衝撃試験］
　上記光半導体装置（各硬化性エポキシ樹脂組成物につき２個ずつ用いた）に対し、－４
０℃の雰囲気下に３０分曝露し、続いて、１２０℃の雰囲気下に３０分曝露することを１
サイクルとした熱衝撃を、熱衝撃試験機を用いて２００サイクル分与えた。その後、光半
導体装置における硬化物に生じたクラックの長さを、デジタルマイクロスコープを使用し
て観察し、光半導体装置２個のうち硬化物に長さが９０μｍ以上のクラックが発生した光
半導体装置の個数を計測した。結果を表１、２の「熱衝撃試験［クラック数］」の欄に示
した。
【０１３８】
　［総合判定］
　各試験の結果、下記（１）～（４）をいずれも満たす場合を○（良好）と判定した。一
方、下記（１）～（４）のいずれかを満たさない場合には×（不良）と判定した。
（１）通電試験：光度保持率が９０％以上
（２）はんだ耐熱性試験：硬化物に長さが９０μｍ以上のクラックが発生した光半導体装
置の個数が０個
（３）はんだ耐熱性試験：電極剥離が発生した光半導体装置の個数が０個
（４）熱衝撃試験：硬化物に長さが９０μｍ以上のクラックが発生した光半導体装置の個
数が０個
　結果を表１、２の「総合判定」の欄に示した。
【０１３９】
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【０１４０】
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【表２】

【０１４１】
実施例１３
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　まず、表３に示す配合割合で、商品名「セロキサイド２０２１Ｐ」（（株）ダイセル製
）、及び商品名「ＭＡ－ＤＧＩＣ」（四国化成工業（株）製）を混合し、８０℃で１時間
攪拌した後、製造例２で得たシロキサン誘導体１を混合して、エポキシ樹脂（組成物）を
得た。次に、上記エポキシ樹脂と商品名「ＴＣＲ－５２」（白色顔料、堺化学工業（株）
製）とを、表３に示す配合割合に従って、ディゾルバーを使用して均一に混合し、ロール
ミルによって所定条件下（ロールピッチ：０．２ｍｍ、回転数：２５ヘルツ、３パス）で
混練した。その後、混練後の組成物と製造例１で得たエポキシ硬化剤とを、表３に示す配
合割合となるように、自公転式攪拌装置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、上記硬化性エポキシ樹脂組成物を金型（５．０ｃｍ×１０．０ｃｍ；以下同じ
）に注型し、樹脂硬化オーブンに入れて、１２０℃で５時間加熱することによって、硬化
物を得た。
【０１４２】
実施例１４、比較例１３、１４
　硬化性エポキシ樹脂組成物の配合組成を表３に示す組成に変更したこと以外は実施例１
３と同様にして、硬化性エポキシ樹脂組成物及び硬化物を製造した。
【０１４３】
実施例１５
　まず、表４に示す配合割合で、商品名「セロキサイド２０２１Ｐ」（（株）ダイセル製
）、及び商品名「ＭＡ－ＤＧＩＣ」（四国化成工業（株）製）を混合し、８０℃で１時間
攪拌した後、製造例２で得たシロキサン誘導体１を混合して、エポキシ樹脂（組成物）を
得た。次に、上記エポキシ樹脂と商品名「ＴＣＲ－５２」（白色顔料、堺化学工業（株）
製）とを、表４に示す配合割合に従って、ディゾルバーを使用して均一に混合し、ロール
ミルによって所定条件下（ロールピッチ：０．２ｍｍ、回転数：２５ヘルツ、３パス）で
混練した。その後、混練後の組成物と商品名「サンエイドＳＩ－１００Ｌ」（三新化学工
業（株）製）とを、表４に示す配合割合となるように、自公転式攪拌装置を使用して均一
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、上記硬化性エポキシ樹脂組成物を金型に注型し、樹脂硬化オーブンに入れて、
１１０℃で３時間、続いて、１４０℃で４時間加熱することによって、硬化物を得た。
【０１４４】
実施例１６、比較例１５、１６
　硬化性エポキシ樹脂組成物の配合組成を表４に示す組成に変更したこと以外は実施例１
５と同様にして、硬化性エポキシ樹脂組成物及び硬化物を製造した。
【０１４５】
　＜評価＞
　実施例１３～１６及び比較例１３～１６で得られた硬化物について、下記の評価試験を
行った。
【０１４６】
　［反射率評価］
　上記硬化物を切削加工して、厚み３ｍｍの試験片を作製した。次いで、分光光度計を用
いて、波長４５０ｎｍの光に対する各試験片の反射率を測定した（これを「初期反射率」
とする）。結果を表３、４の「初期反射率［％］」の欄に示した。
【０１４７】
　［耐熱性試験（条件１）］
　初期反射率を測定した試験片（厚み３ｍｍ）を、１２０℃で１００時間加熱した後、波
長４５０ｎｍの光に対する反射率を測定した（これを「加熱エージング後の反射率（条件
１）」とする）。そして、下記式により、反射率保持率（加熱エージング前後）を算出し
た。結果を表３、４の「反射率保持率［％］　加熱エージング前後（条件１）」の欄に示
した。
　［反射率保持率（加熱エージング前後）（％）］＝（［加熱エージング後の反射率（条
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件１）（％）］／［初期反射率（％）］）×１００
【０１４８】
　［耐熱性試験（条件２）］
　初期反射率を測定した試験片（厚み３ｍｍ）を、１５０℃で１００時間加熱した後、波
長４５０ｎｍの光に対する反射率を測定した（これを「加熱エージング後の反射率（条件
２）」とする）。そして、下記式により、反射率保持率（加熱エージング前後）を算出し
た。結果を表３、４の「反射率保持率［％］　加熱エージング前後（条件２）」の欄に示
した。
　［反射率保持率（加熱エージング前後）（％）］＝（［加熱エージング後の反射率（条
件２）（％）］／［初期反射率（％）］）×１００
【０１４９】
　［耐光性試験］
　初期反射率を測定した試験片（厚み３ｍｍ）に対し、１２０℃で加熱しながら強度１０
ｍＷ／ｃｍ2の紫外線を２５０時間照射した後、波長４５０ｎｍの光に対する反射率を測
定した（これを「紫外線エージング後の反射率」とする）。そして、下記式により、反射
率保持率（紫外線エージング前後）を算出した。結果を表３、４の「反射率保持率［％］
　紫外線エージング前後」の欄に示した。
　［反射率保持率（紫外線エージング前後）（％）］＝（［紫外線エージング後の反射率
（％）］／［初期反射率（％）］）×１００
【０１５０】
　［切削加工時のクラック発生有無の評価（強靭性評価）］
　上記硬化物を切削加工することによって、幅５ｍｍ×長さ５ｍｍ×厚さ３ｍｍの試験片
を作製した。上記硬化物の切削加工には、マイクロ・カッティング・マシン（商品名「Ｂ
Ｓ－３００ＣＬ」、メイワフォーシス（株）製）を使用し、切削加工の際に硬化物にクラ
ックが生じたか否かを、デジタルマイクロスコープを用いて観察し、確認した。表３、４
の「切削加工時のクラック数［個］」の欄には、各硬化性エポキシ樹脂組成物につき１０
個の試験片を作製し、そのうちクラックの発生が確認された試験片の個数［個］（「クラ
ック数」と称する）を評価結果として示した。なお、表３、４においては、クラックの発
生が確認された試験片の個数（クラック数）がｎ個である場合を、「ｎ／１０」のように
示した。
【０１５１】
　［リフロー時のクラック発生有無の評価（強靭性評価）］
　上記切削加工により得られた試験片（幅５ｍｍ×長さ５ｍｍ×厚さ３ｍｍ）に対し、リ
フロー炉を用いて、２６０℃を最高温度として５秒間、全リフロー時間を９０秒としてリ
フロー処理を施した。その後、当該リフロー処理により試験片に新たなクラックが生じた
か否かを、デジタルマイクロスコープを用いて観察し、確認した。表３、４の「リフロー
時のクラック数［個］」の欄には、各硬化性エポキシ樹脂組成物につき１０個の試験片の
リフロー処理を行い、そのうちクラックの発生が確認された試験片の個数［個］（クラッ
ク数）を評価結果として示す。なお、表３、４においては、クラックの発生が確認された
試験片の個数（クラック数）がｎ個である場合を、「ｎ／１０」のように示した。
【０１５２】
　［総合判定］
　各試験の結果、下記（１）～（６）をいずれも満たす場合を○（良好）と判定した。一
方、下記（１）～（６）のいずれかを満たさない場合には×（不良）と判定した。
（１）反射率評価：初期反射率が９０％以上
（２）耐熱性試験（条件１）：反射率保持率（加熱エージング前後）が９５％以上
（３）耐熱性試験（条件２）：反射率保持率（加熱エージング前後）が９０％以上
（４）耐光性試験：反射率保持率（紫外線エージング前後）が９５％以上
（５）切削加工時のクラック数が０個
（６）リフロー時のクラック数が０個
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　結果を表３、４の「総合判定」の欄に示した。
【０１５３】
【表３】

【０１５４】
【表４】

【０１５５】
　なお、実施例、比較例で使用した成分は、以下の通りである。
（エポキシ樹脂）
　セロキサイド２０２１Ｐ：商品名「セロキサイド２０２１Ｐ」［３，４－エポキシシク
ロヘキシルメチル（３，４－エポキシ）シクロヘキサンカルボキシレート］、（株）ダイ
セル製
　ＭＡ－ＤＧＩＣ：商品名「ＭＡ－ＤＧＩＣ」［モノアリルジグリシジルイソシアヌレー
ト］、四国化成工業（株）製
　Ｘ－４０－２６７０：商品名「Ｘ－４０－２６７０」［分子内に４個のエポキシ基を有
する環状シロキサン］、信越化学工業（株）製
（エポキシ硬化剤）
　ＭＨ－７００：商品名「リカシッド　ＭＨ－７００」［４－メチルヘキサヒドロ無水フ
タル酸／ヘキサヒドロ無水フタル酸＝７０／３０］、新日本理化（株）製
　１８Ｘ：商品名「Ｕ－ＣＡＴ　１８Ｘ」［硬化促進剤］、サンアプロ（株）製
　エチレングリコール：和光純薬工業（株）製
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（硬化触媒）
　ＳＩ－１００Ｌ：商品名「サンエイドＳＩ－１００Ｌ」、三新化学工業（株）製
（白色顔料）
　白色顔料：商品名「ＴＣＲ－５２」［酸化チタン］、堺化学工業（株）製
【０１５６】
　試験機器
　・樹脂硬化オーブン
　　エスペック（株）製　ＧＰＨＨ－２０１
　・恒温槽
　　エスペック（株）製　小型高温チャンバー　ＳＴ－１２０Ｂ１
　・全光束測定機
　　オプトロニックラボラトリーズ社製　マルチ分光放射測定システム　ＯＬ７７１
　・熱衝撃試験機
　　エスペック（株）製　小型冷熱衝撃装置　ＴＳＥ－１１－Ａ
　・リフロー炉
　　日本アントム（株）製　ＵＮＩ－５０１６Ｆ
　・分光光度計
　　（株）島津製作所製　分光光度計　ＵＶ－２４５０
　・デジタルマイクロスコープ
　　（株）キーエンス製　ＶＨＸ－９００
【符号の説明】
【０１５７】
　１００：リフレクター
　１０１：金属配線
　１０２：光半導体素子
　１０３：ボンディングワイヤ
　１０４：硬化物（封止材）
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