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Beschreibung
HINTERGRUND DER ERFINDUNG
Gebiet der Erfindung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung einer Epoxyharzzusammensetzung,
die fir Klebstoffe, Beschichtungsmaterialien, Elektro- und Elektronikmaterialien, wie Isoliermaterialien und
Schichtstoffplatten, verwendbar ist, insbesondere zur Verkapselung von Elektronikteilen verwendbar ist und
hervorragend hinsichtlich der Aufbewahrungsstabilitat ist, sowie eine durch das Verfahren erhaltliche Epoxy-
harzzusammensetzung.

Beschreibung der verwandten Technik

[0002] Ein Epoxyharz wird allgemein als Harzzusammensetzung verwendet, indem es mit einem Hartungs-
mittel, einem Hartungsbeschleunigungsmittel, einem Fullstoff und dgl. gemischt wird, und die Zusammenset-
zung weist das Problem der Aufbewahrungsstabilitat auf. In den letzten Jahren wurde Spritzpressen einer wirt-
schaftlich verwendbaren Epoxyharzzusammensetzung zur Einkapselung von Halbleitern, wie LSI, IC und ei-
nem Transistor, durchgefiihrt, und auf diesem Gebiet ist die Aufbewahrungsstabilitat im Hinblick auf die Pro-
duktivitédt und wirtschaftliche Effizienz besonders wichtig.

[0003] Jedoch war die Aufbewahrungsstabilitat der herkbmmlichen Zusammensetzungen nicht ausreichend.
Insbesondere fallt im Falle der Verwendung eines kristallinen Epoxyharzes, wenn die Kristallinitét in einem
Knetprozess verloren geht, der Erweichungspunkt der Zusammensetzung deutlich und die Aufbewahrungssta-
bilitat wird deutlich verringert. Aus diesem Grund ist es nétig, die Zusammensetzung bis unmittelbar vor dem
Formpressen kiihl aufzubewahren. Wenn sie einige Zeit bei Raumtemperatur belassen wird, kann sie nicht
mehr verwendbar sein.

[0004] Die US-A-5414 058 offenbart eine Pulverbeschichtungszusammensetzung, die ein oder mehrere kris-
talline Substanzen, von denen der niedrigste Schmelzpunkt Mp ist, und eine oder mehrere nichtkristalline Sub-
stanzen, von denen der niedrigste Glasiibergangspunkt Tg ist und niedriger als Mp ist, umfasst, wobei die kris-
tallinen und nichtkristallinen Substanzen aus Epoxyharzen und Hartungsmitteln ausgewahlt und miteinander
verbunden sind. Die Verbindung wird durch Halten eines pulverférmigen Gemischs, das die kristallinen und
nichtkristallinen Substanzen enthalt, bei einer Temperatur, die héher als Tg, jedoch niedriger als Mp und der
Erweichungspunkt von einer der nichtkristallinen Substanzen ist, optional unter Druck, und Kihlen und Pulve-
risieren des gebildeten Gemischs bewirkt.

[0005] Chemical Abstracts, Band 113, 7407 beschreibt orientierte Strukturen, die in polyethylenpolyaminge-
hértetem Epoxyharz ED,, durch orientierendes Ziehen oder Extrusion des Harzes in den Anfangsstadien der
Hartung, wenn die Vernetzungsdichte niedrig ist und das Harz hohe Elastizitat zeigt, erhalten werden. Die ori-
entierten Strukturen werden durch Kristallite stabilisiert, die wahrend der anschlieRenden Kristallisation gebil-
det werden und nach der Beendigung des Hartungsprozesses erhalten bleiben. Ziehen und Extrusion des par-
tiell geharteten Harzes flihrten zu verbesserten mechanischen Eigenschaften und Anisotropie des Warmeaus-
dehnungskoeffizienten Uber der Glastemperatur fur das vollstdndig gehartete Harz.

[0006] Die JP-A-71-38502 offenbart ein Verfahren zur Herstellung einer pulverférmigen Beschichtungszu-
sammensetzung mit niedriger Schmelzviskositat und verbesserten Eigenschaften hinsichtlich FlieRvermdgen,
Antiblockeigenschaft und Warmebestandigkeit, wobei in einer ersten Stufe ein 2,5-Di-tert-butylhydrochinon mit
Epichlorhydrin in Gegenwart eines Alkalikatalysators umgesetzt wird, wobei ein kristallines Epoxyharz mit ei-
nem Epoxyaquivalent von 180 g oder niedriger und einem Schmelzpunkt (Messung mit einem Differential
Scanning Calorimeter mit einer Heizrate von 10°C/min) von 140°C oder héher erhalten wird, und in einer zwei-
ten Stufe ein nichtkristalliner Harter mit einem Erweichungspunkt von 50-120°C in dieses Epoxyharz derart
eingearbeitet wird, dass die in dem Héarter enthaltene Menge der funktionalen Gruppen 0,5-1,5 Aquivalente
auf der Basis der Epoxygruppen des Harzes betragt.

ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG
[0007] Zweck der vorliegenden Erfindung ist die Bereitstellung einer Epoxyharzzusammensetzung mit her-

vorragender Aufbewahrungsstabilitat, die ein kristallines Epoxyharz und ein amorphes Epoxyhartungsmittel als
unverzichtbare Komponenten umfasst.
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[0008] Als Ergebnis intensiver Untersuchungen ermittelten die Erfinder, dass der Dispersionszustand eines
kristallinen Epoxyharzes und eines amorphen Epoxyhartungsmittels die Aufbewahrungsstabilitat der Zusam-
mensetzung beeinflusst und sie erreichten diese Erfindung.

[0009] Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist folgendes.
(1) Ein Verfahren zur Herstellung einer Epoxyharzzusammensetzung, das dadurch gekennzeichnet ist,
dass ein kristallines Epoxyharz (A) der im folgenden angegebenen Formel (1) und ein amorphes Epoxyhar-
tungsmittel (B) bei einer Temperatur, die niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und
nicht niedriger als der Erweichungspunkt des amorphen Epoxyhartungsmittels ist, gleichférmig gemischt
werden und das kristalline Epoxyharz sich gleichférmig in dem amorphen Epoxyhartungsmittel als Kristallite
dispergiert.
(2) Ein Verfahren zur Herstellung einer Epoxyharzzusammensetzung, das dadurch gekennzeichnet ist,
dass ein kristallines Epoxyharz (A) der im folgenden angegebenen Formel (1) und ein amorphes Epoxyhar-
tungsmittel (B) bei einer Temperatur, die nicht niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes
ist, gleichférmig im Schmelzezustand gemischt werden, anschlief3end bei einer Temperatur, die niedriger
als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und nicht niedriger als der Erweichungspunkt des amor-
phen Epoxyhartungsmittels ist, behandelt werden und das kristalline Epoxyharz sich in dem amorphen Ep-
oxyhartungsmittel gleichférmig als Kristallite dispergiert.
(3) Ein Verfahren zur Herstellung einer Epoxyharzzusammensetzung, das dadurch gekennzeichnet ist,
dass ein kristallines Epoxyharz (A) der im folgenden angegebenen Formel (1), ein amorphes Epoxyhar-
tungsmittel (B), ein Hartungsbeschleuniger (C) und ein anorganischer Flllstoff (D) bei einer Temperatur, die
niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und nicht niedriger als der Erweichungspunkt
des amorphen Epoxyhartungsmittels ist, gleichférmig gemischt werden und das kristalline Epoxyharz sich
in dem amorphen Epoxyhartungsmittel gleichférmig als Kristallite dispergiert.
(4) Ein Verfahren zur Herstellung einer Epoxyharzzusammensetzung, das dadurch gekennzeichnet ist,
dass ein kristallines Epoxyharz (A) der im folgenden angegebenen Formel (1), ein amorphes Epoxyhar-
tungsmittel (B), ein Hartungsbeschleuniger (C) und ein anorganischer Flllstoff (D) bei einer Temperatur, die
nicht niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes ist, gleichférmig im Schmelzezustand ge-
mischt werden, anschlieend bei einer Temperatur, die niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Ep-
oxyharzes und nicht niedriger als der Erweichungspunkt des amorphen Epoxyhartungsmittels ist, behandelt
werden und das kristalline Epoxyharz sich in dem amorphen Epoxyhartungsmittel gleichformig als Kristallite
dispergiert.
(5) Eine Epoxyharzzusammensetzung, die durch eines der oben beschriebenen Verfahren (1) bis (4) erhalt-
lich ist.
(6) Ein Hartungsprodukt der Epoxyharzzusammensetzung des obigen (5).

DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER ERFINDUNG

[0010] Das kristalline Epoxyharz, das die in dieser Erfindung verwendete Komponente (A) ist, ist nicht speziell
beschrankt, sofern es ein Epoxyharz mit Kristallinitat ist. Beispiele sind solche mit einem Mesogengertist oder
solche mit einem Bisphenolgerust und niedrigem Molekulargewicht. Beispiele fiir solche mit einem Mesogen-
gerust umfassen Epoxyharze der allgemeinen Formel (1).

R, Ra . Rs Rs
o’ o
R3 Re R Rs

[0011] In der Formel steht X fir -N=N-, -CH=CH-, -O-CO-, -CH=C(CH,)-, -CH=C(CN)-, -C=C-, -CH=CH-CO-
oder eine Einfachbindung. X ist vorzugsweise -CH=CH-, -CH=C(CHj,)-, -O-CO- oder -CH=CH-CO- und noch
besser -CH=CH- und -CH=C(CHy,)-.

[0012] R,-R, stehen jeweils unabhangig voneinander fiir eine Alkylgruppe mit 1-6 Kohlenstoffatomen, ein
Wasserstoffatom oder ein Halogenatom. Konkrete Beispiele fur die Alkylgruppe umfassen Gruppen wie Me-
thyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl, Butyl, sek-Butyl, tert-Butyl, Pentyl, Hexyl und Cyclohexyl. Konkrete Beispiele fur
ein Halogenatom umfassen Chlor, Brom und dgl.

[0013] Als konkrete Beispiele fiir das Epoxyharz der allgemeinen Formel (1) werden die folgenden Verbindun-
gen angegeben.

3/9



DE 697 33232 T2 2006.01.19

CH;_ _ CH;

Cqu—CH—CHZ— ©CH=CH0—CH2—CH—CH2
© CHj3 CH,

CH3 CH3

CHZ\—CH—CHZ- @—CH:CH @ O—CH,~CH-CH,
o)
CH CH;~
3 *C~cH,
CH;
CH; CH;

CH,—CH—CH,~ CH=CH O—CH,—CH—-CH,
\O/ \0/

CH / CH3
3 CH; CH,
) CHs CH3 '
CH,—CH—CH,—0- CH=C —CH,—CH—CHa
e <(O)-o-am-cron
© CH3 ‘ CH3 . CH3
‘. CH
. CH; (l)l 3
CHZ\—-CH—-CHZ— @ 0—C @ O—CH,~CH~CH,
o)
CH; CH,
. CH3 . CH3
CH,—CH—CH,-0O CH=CH—C 0—CH,—CH—-CH,
\o/- ' ) \O/
CH; ' ' CH;

[0014] Obwohl das Hartungsmittel, das die in dieser Erfindung verwendete Komponente (B) ist, nicht be-
schrankt ist, sofern es amorph ist, ist es vorzugsweise bei Raumtemperatur feststoffahnlich und der Erwei-
chungspunkt betragt 100°C oder niedriger. Konkrete Beispiele fir das Hartungsmittel umfassen: Polyphenol-
und die Polynaphtholnovolakharze, die die Reaktionsprodukte von Phenolen, wie Phenol, o-Kresol und Brenz-
katechin, oder Naphtholen, wie Hydroxynaphthalin und Dihydroxynaphthalin, mit Aldehyden, wie Formaldehyd,
sind; ein Tritylgerust enthaltende Polyphenole, die durch die Kondensation von Phenolen, wie Phenol, Kresol
und Methyl-tert-butylphenol, mit aromatischen Aldehyden, wie Hydroxybenzaldehyd, erhalten wurden; ein Tri-
tylgerust enthaltende Polyphenolnovolake, die das Reaktionsprodukt von ein Tritylgertst enthaltenden Poly-
phenolen mit Formaldehyd sind; Polyaralkylphenolharze und Polyaralkylnaphtholharze, die Reaktionsprodukte
von Phenolen, wie Phenol, o-Kresol und Brenzkatechin, oder Naphtholen, wie Hydroxynaphthalin und Dihy-
droxynaphthalin, mit Xylylendichlorid und Bis(hydroxymethyl)benzol sind; einen alicyclischen Kohlenwasser-
stoff enthaltende Polyphenolharze und die Polynaphtholharze, die das Reaktionsprodukt von Phenolen, wie
Phenol, o-Kresol und Brenzkatechin, oder Naphtholen, wie Hydroxynaphthalin, Dihydroxynaphthalin, mit un-
gesattigten alicyclischen Kohlenwasserstoffen, die Dicyclopentadien und Limonen sind; einen alicyclischen
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Kohlenwasserstoff enthaltende Polyphenolnovolakharze und die Polynaphtholnovolakharze, die das Reakti-
onsprodukt von einen alicyclischen Kohlenwasserstoff enthaltenden Polyphenolharzen oder Polynaphtholhar-
zen mit Formaldehyd sind.

[0015] Beispiele fiir einen Hartungsbeschleuniger, der die in der folgenden Erfindung verwendete Komponen-
te (C) ist, umfassen organische Phosphinverbindungen, beispielsweise Triphenylphosphin, Tri-4-methylphe-
nylphosphin, Tri-4-methoxyphenylphosphin, Tributylphosphin, Trioctylphosphin, Tri-2-cyanoethylphosphin und
Tetraphenylborate derselben; tertidare Amine, wie Tributylamin, Triethylamin, 1,8-Diazabicyclo(5,4,0)undecen-7
und Triamylamin; quaterndare Ammoniumsalze, wie Benzylchloridtrimethylammonium, Benzylhydroxidtrime-
thylammonium und Triethylammoniumtetraphenylborat; und Imidazole. Von diesen sind organische Phosphin-
verbindungen, 1,8-Diazabicyclo(5,4,0)undecen-7 und Imidazole im Hinblick auf Feuchtigkeitsbestandigkeit
und Hartbarkeit bevorzugt. Insbesondere ist Triphenylphosphin bevorzugt.

[0016] Beispiele fir den anorganischen Fiillstoff, der die in der vorliegenden Erfindung verwendete Kompo-
nente (D) ist, umfassen: Siliciumdioxid, Aluminiumoxid, Titanweif3, Aluminiumhydroxid, Talkum, Ton und Glas-
faser.

[0017] In der gemaR der vorliegenden Erfindung erhaltlichen Epoxyharzzusammensetzung liegt das Verhalt-
nis der Epoxygruppe des kristallinen Epoxyharzes (A) zur funktionalen Gruppe des amorphen Epoxyhartungs-
mittels (B) im Bereich von 0,5-1,5. Ein Verhaltnis auRerhalb des obigen Bereichs kann zu unzureichender War-
mebestandigkeit der Epoxyharzzusammensetzung flihren. Das Verhaltnis liegt vorzugsweise im Bereich von
0,8-1,2.

[0018] Der Hartungsbeschleuniger (C) kann optional in einer gewiinschten Menge verwendet werden. Jedoch
wird die Komponente (C) vorzugsweise so verwendet, dass die Gelzeit der Epoxyharzzusammensetzung bei
150-200°C 10 bis 180 s betragt, insbesondere zur Verwendung der Zusammensetzung als Verkapselungsma-
terial.

[0019] Der anorganische Fiillstoff (D) wird in einer Menge von 10-96 Gew.-%, vorzugsweise 70-90 Gew.-%
in der Gesamtmenge der Epoxyharzzusammensetzung verwendet.

[0020] In der gemaR der vorliegenden Erfindung erhaltlichen Epoxyharzzusammensetzung kénnen Form-
trennmittel, wie nattirliches Wachs, ein synthetisches Wachs, eine héhere Fettsaure und deren Metallsalze und
Paraffin, Farbmittel, wie Kohleschwarz, Oberflachenbehandlungsmittel, wie ein Silankopplungsmittel, zuge-
setzt werden.

[0021] In Bezug auf das Verfahren zur Herstellung der Epoxyharzzusammensetzung der vorliegenden Erfin-
dung umfasst das Verfahren das Mischen in geschmolzenem Zustand.

[0022] Die Temperatur zum Zeitpunkt des Mischens ist zur Gewinnung der Epoxyharzzusammensetzung der
vorliegenden Erfindung durch Mischen im Schmelzezustand wichtig. Ein Verfahren umfasst das Verfahren des
Erhitzens des Gemischs aus einem kristallinen Epoxyharz und einem amorphen Hartungsmittel (Additive, wie
ein Hartungsbeschleuniger und ein anorganischer Fillstoff kdnnen, falls nétig, des weiteren zugesetzt werden)
bei einer Temperatur, die niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und nicht niedriger als
der Erweichungspunkt des amorphen Hartungsmittels ist. Die Temperatur ist vorzugsweise 10°C-30°C niedri-
ger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes. Bei einer Temperatur, die hdher als der Schmelzpunkt
des kristallinen Epoxyharzes ist, wird die Rate, mit der ein kristallines Epoxyharz in einem Hartungsmittel als
Kristallite existiert, niedrig und dies ist nicht guinstig. Ferner wird bei einer Temperatur, die niedriger als der Er-
weichungspunkt des amorphen Hartungsmittels ist, viel Energie zum Kneten benétigt und dies ist grof3tech-
nisch nachteilig.

[0023] Auf der anderen Seite kbnnen Gemische des kristallinen Epoxyharzes und des amorphen Hartungs-
mittels unter Erhitzen bei einer Temperatur, die nicht niedriger als der Schmelzpunkt eines kristallinen Epoxy-
harzes ist, gemischt werden, wobei eine Harzzusammensetzung mit einer gleichférmigen Phasenstruktur ge-
bildet wird, in der sowohl das kristalline Epoxyharz als auch das amorphe Hartungsmittel gleichférmig im
Schmelzezustand gemischt werden. Und dann kann das Gemisch bei einer Temperatur, die niedriger als der
Schmelzpunkt eines kristallinen Epoxyharzes ist und nicht niedriger als der Erweichungspunkt eines amorphen
Hartungsmittels ist, im Schmelzezustand geknetet werden, um die Kristallite eines kristallinen Epoxyharzes
gleichférmig in dem Hartungsmittel zu dispergieren. Die Temperatur ist hier vorzugsweise 20 bis 30°C niedriger
als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes.
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[0024] Fur diese Herstellungsverfahren konnen ein Kneter, ein Doppelwalzkdrper, ein Extruder und dgl. ver-
wendet werden.

[0025] In der gemalR der vorliegenden Erfindung erhaltlichen Harzzusammensetzung, die ein kristallines Ep-
oxyharz und ein amorphes Epoxyhartungsmittel umfasst, ist das kristalline Epoxyharz in Form von Kristalliten
in einem amorphen Hartungsmittel dispergiert und die Reaktion des Hartungsmittels mit einem Epoxyharz
wahrend der Aufbewahrung verhindert und die Aufbewahrungsstabilitat erhdht. Hierbei muss das Epoxyharz
gleichférmig in einem amorphen Hartungsmittel dispergiert sein. Wenn die Dispersion nicht ausgeglichen ist,
wird eine partielle Ungleichmafigkeit der Eigenschaften erzeugt und dies ist nicht giinstig. Die GréRRe des Kris-
tallits betragt vorzugsweise 100 um oder weniger und noch besser 50 um oder weniger. Wenn die Grof3e eines
Kristallits groRer als 100 um wird, wird eine partielle UngleichmaRigkeit der Eigenschaften erzeugt oder die
Schmelzeigenschaft des Kristallits wird bei Formen und Harten verschlechtert und die Formeigenschaft wird
schlecht.

[0026] Ein Verfahren zur Feststellung des Dispersionszustands des Kristallits des Epoxyharzes in der Harz-
zusammensetzung der vorliegenden Erfindung umfasst die Betrachtung durch ein Polarisationsmikroskop.

[0027] Die gemaR der vorliegenden Erfindung erhaltliche Epoxyharzzusammensetzung kann nach einem be-
kannten Verfahren geformt und einer Warmebehandlung unterzogen werden.

[0028] Die gemal der vorliegenden Erfindung erhaltliche Epoxyharzzusammensetzung wird fir elektronische
oder elektrische Verwendungsmaglichkeiten, wie Isoliermaterialien und Schichtstoffplatten, und fir Klebstoffe
und Beschichtungsmaterialien verwendet.

BEVORZUGTE AUSFUHRUNGSFORMEN DER ERFINDUNG

[0029] Beispiele fiir die vorliegende Erfindung werden im folgenden gezeigt, doch ist die vorliegende Erfin-
dung nicht auf diese beschrankt.

Referenzbeispiel 1
Synthese des Ausgangsmaterials Phenol (1)

[0030] In einen mit einem Thermometer, einem Ruhrer und einem Kihler ausgestatteten 2-I-Vierhalskolben
wurden 195,5 g (1,6 mol) 2,6-Xylenol (als "26YX" abgekiirzt), 65,7 g (0,4 mol) 2-tert-Butyl-5-methylphenol (ab-
gekurzt als "3M6B"), 124,5 g (1,0 mol) Chloracetaldehyddimethylacetal und 376 g Essigsaure eingetragen, ge-
ruhrt, geldst und auf 5°C gekuhlt. Als nachstes wurde eine Losung von in 84 g Essigsaure geldsten 122 g (1,2
mol) konzentrierte Schwefelsaure tropfenweise wahrend 3 h bei 10°C zugegeben und das Reaktionsgemisch
wurde 6 h bei 25°C gehalten und Gber Nacht bei Raumtemperatur gerihrt. Als nachstes wurde das Reaktions-
system auf 5°C gekuhlt und die abgeschiedenen Kristalle wurden abfiltriert. Die Kristalle wurden 6-mal mit 500
g Wasser gewaschen, unter vermindertem Druck bei 40°C 8 h getrocknet und es wurden Kristalle erhalten.

Referenzbeispiel 2
Synthese des Ausgangsmaterials Phenol (2)

[0031] In einen mit einem Thermometer, einem Ruihrer und einem Kihler ausgestatteten 2-I-Vierhalskolben
wurden 245,2 g einer wassrigen Losung von 48,3% Natriumhydroxid und 552 g N-Methylpyrrolidon eingetra-
gen und die Innenatmosphéare wurde durch Stickstoff ersetzt. Unter Stickstoffabschirmung wurde die Tempe-
ratur der Losung auf 140°C erhoht. Eine Ldsung von 225,6 g des durch Referenzbeispiel 1 erhaltenen Phe-
nolzwischenprodukts und 676 g N-Methylpyrrolidon wurde tropfenweise wahrend 1,5 h bei 40°C zugegeben
und 2 h bei dieser Temperatur gehalten. Dann wurde das Reaktionssystem auf 60°C gekuhlt und mit 226 g
konzentrierter Salzsaure neutralisiert. Nach Rickgewinnung des Lésemittels unter vermindertem Druck wurde
das Reaktionsgemisch in 1000 g lonenaustauschwasser eingetragen und die abgeschiedenen Kristalle wur-
den abfiltriert. Die Kristalle wurden 3-mal mit 1000 g lonenaustauschwasser gewaschen und unter verminder-
tem Druck bei 80°C 8 h getrocknet und es wurden Kristalle erhalten.
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Referenzbeispiel 3
Synthese eines Epoxyharzes

[0032] In ein mit einem Thermometer, einem Ruhrer, einem Tropftrichter und dem Kihler mit einem Trennrohr
ausgestatteten Reaktionsgefall wurde das in Referenzbeispiel 2 erhaltene Rohmaterial eingetragen und in
485,6 g Epichlorhydrin und 243,1 g Dimethylsulfoxid geldst. Unter Halten des Inneren des Reaktionssystems
bei 43 Torr wurden 61,71 g von 48,3% Natriumhydroxid kontinuierlich tropfenweise wahrend 5 h bei einer Tem-
peratur von 48°C zugegeben. Wahrenddessen wurden unter Beibehalten der Temperatur bei 48°C die azeo-
trop destillierten Bestandteile Epichlorhydrin und Wasser zur Verflissigung gekuhlt und die Reaktion wurde un-
ter Riickgabe der organischen Schicht in das Reaktionssystem fortgesetzt.

[0033] Nach der Reaktion wurde nicht-umgesetztes Epichlorhydrin durch Vakuumeinengen entfernt. Glycidy-
lether, der ein Nebenproduktsalz und Dimethylsulfoxid enthielt, wurde in 644 g Methylisobutylketon gelést und
das Nebenproduktsalz und Dimethylsulfoxid wurden durch Waschen mit Wasser entfernt. Dann wurde Methy-
lisobutylketon unter vermindertem Druck bei 160°C und 10 Torr abdestilliert und das gewunschte Produkt er-
halten. Der Schmelzpunkt dieses Harzes betrug 110°C, was unter Verwendung eines Differential Scanning Ca-
lorimeter (hergestellt von Seiko electron Co., Ltd., SSC5000 series, DSC200) unter der Bedingung einer Tem-
peraturerhéhungsrate von 10°C/min gemessen wurde. Hierbei wurde der Startpunkt des Warmeabsorptions-
peaks aufgrund von Schmelzen als der Schmelzpunkt genommen.

Beispiel 1
Herstellung einer Epoxyharzzusammensetzung

[0034] 10 g des in Referenzbeispiel 3 erhaltenen kristallinen Epoxyharzes und 8 g eines Aralkylphenolnovo-
lakharzes (Mitsui Toatsu Company, Handelsbezeichnung Milex XL-4L, Erweichungspunkt 62°C) als Hartungs-
mittel wurden bei 100°C 15 min in einem Becherglas gemischt. Dann wurden 0,35 g Triphenylphosphin als Har-
tungsbeschleuniger zugesetzt und es wurde bei 100°C 10 s gerthrt und es wurde eine opake Harzzusammen-
setzung erhalten. Durch Betrachtung dieser Harzzusammensetzung mit einem Polarisationsmikroskop
(XTP-11; hergestellt von Nikon) wurde festgestellt, dass Kristallite von 50 um oder weniger gleichférmig verteilt
waren. Die Harzzusammensetzungen wurden 10 Tage in einem Ofen von 23°C, 40°C und 60°C gehalten. Zur
Bewertung der Aufbewahrungsstabilitdt wurde die Retentionsrate des Peaks der Epoxyharzrohmaterialien in
GPC verfolgt (28,9 min: detektiert durch ein Differentialbrechungsindexmessgerat). Die Ergebnisse sind in Ta-
belle 1 gezeigt.

Vergleichsbeispiel 1

[0035] Ein Epoxyharz und ein Hartungsmittel wurden auf die gleiche Weise wie Beispiel 1 gemischt, mit Aus-
nahme einer Temperatur von 120°C wahrend 15 min. Danach wurden 0,35 g Triphenylphosphin zugegeben
und es wurde bei 120°C 10 s gerthrt und es wurde eine transparente Harzzusammensetzung erhalten. Bei
Betrachtung dieser Harzzusammensetzung mit einem Polarisationsmikroskop wurden keine Kristallite beob-
achtet und es wurde festgestellt, dass es die Struktur ist, in der ein Epoxyharz und ein Hartungsmittel gleich-
férmig im Schmelzezustand gemischt sind.

[0036] Der Aufbewahrungsstabilitdtstest der Harzzusammensetzung wurde gemaf Beispiel 1 durchgefihrt.

[0037] Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 gezeigt.
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Tabelle 1

Retentionsrate des Peaks der Epoxyharzrohmaterialien (%)

Beispiele Referenzbeispiele
Aufbewahrungs- 23 °C | 40 °C | 60 °C | 23 °C | 40 °C | 60 °cC
temperatur
Aufbe- 3 Tage 99 63 37 91 58 21
wah- 7 Tage 91 51 31 84 50 16
rungs- 10 Tage 77 44 21 77 40 15
tage

[0038] Die Epoxyharzzusammensetzung der vorliegenden Erfindung besitzt hervorragende Aufbewahrungs-
stabilitat und sie ist ein flr Produktivitat und wirtschaftliche Effizienz vorteilhaftes Material.

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung eines Materials zur Verkapselung von Elektronikteilen, das dadurch gekenn-
zeichnet ist, dass (A) ein kristallines Epoxyharz der im folgenden angegebenen Formel (1)

cHzi"‘,CH—CH _O‘Q ‘Q’o cHz_CH“CHZ (1)

worin X fir -N=N-, -CH=CH-, -O-CO-, -CH=C(CH,)-, -CH=C(CN)-, -C=C-, -CH=CH-CO- oder eine Einfachbin-
dung steht; R,—R; jeweils unabhangig voneinander fiir eine Alkylgruppe mit 1-6 Kohlenstoffatomen, ein Was-
serstoffatom oder ein Halogenatom stehen, und (B) ein amorphes Epoxyhartungsmittel bei einer Temperatur,
die niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und nicht niedriger als der Erweichungspunkt
des amorphen Epoxyhartungsmittels ist, gleichformig gemischt werden, und das kristalline Epoxyharz sich
gleichférmig in dem amorphen Epoxyhartungsmittel als Kristallite dispergiert.

2. Verfahren zur Herstellung eines Materials zur Verkapselung von Elektronikteilen, das dadurch gekenn-
zeichnet ist, dass (A) ein kristallines Epoxyharz der obigen Formel (1) und (B) ein amorphes Epoxyhartungs-
mittel bei einer Temperatur, die nicht niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes ist, gleich-
formig im Schmelzzustand gemischt werden, anschliefend bei einer Temperatur, die niedriger als der
Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und nicht niedriger als der Erweichungspunkt des amorphen Ep-
oxyhartungsmittels ist, behandelt werden und das kristalline Epoxyharz sich in dem amorphen Epoxyhartungs-
mittel gleichférmig als Kristallite dispergiert.

3. Verfahren zur Herstellung eines Materials zur Verkapselung von Elektronikteilen, das dadurch gekenn-
zeichnet ist, dass (A) ein kristallines Epoxyharz der obigen Formel (1), (B) ein amorphes Epoxyhartungsmittel,
(C) ein Hartungsbeschleuniger und (D) ein anorganischer Fiillstoff bei einer Temperatur, die niedriger als der
Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und nicht niedriger als der Erweichungspunkt des amorphen Ep-
oxyhartungsmittels ist, gleichférmig gemischt werden und das kristalline Epoxyharz sich in dem amorphen Ep-
oxyhartungsmittel gleichférmig als Kristallite dispergiert.

4. Verfahren zur Herstellung eines Materials zur Verkapselung von Elektronikteilen, das dadurch gekenn-
zeichnet ist, dass (A) ein kristallines Epoxyharz der obigen Formel (1), (B) ein amorphes Epoxyhartungsmittel,
(C) ein Hartungsbeschleuniger und (D) ein anorganischer Fllstoff bei einer Temperatur, die nicht niedriger als
der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes ist, gleichférmig im Schmelzzustand gemischt werden, an-
schlieBend bei einer Temperatur, die niedriger als der Schmelzpunkt des kristallinen Epoxyharzes und nicht
niedriger als der Erweichungspunkt des amorphen Epoxyhartungsmittels ist, behandelt werden und das kris-
talline Epoxyharz sich in dem amorphen Epoxyhartungsmittel gleichformig als Kristallite dispergiert.
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5. Material zur Verkapselung von Elektronikteilen, das durch eines der Verfahren gemaf den Ansprichen
1 bis 4 erhaltlich ist.

6. Hartungsprodukt des Materials zur Verkapselung von Elektronikteilen nach Anspruch 5.
7. Material zur Verkapselung von Elektronikteilen, das durch eines der Verfahren gemaf den Ansprichen

1 bis 4 erhaltlich ist, wobei das kristalline Epoxyharz die Form von Kristalliten aufweist und wobei die GroRRe
der Kiristallite 100 um oder weniger betragt.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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