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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アリール基含有シロキサン組成物であって、
　（Ａ）１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有するオルガノポリシロキサン、
　（Ｂ）１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオルガノポリ
シロキサン、及び
　（Ｃ）アルカリ土類金属を含む熱安定化組成物
　の（Ｄ）ヒドロシリル化触媒の存在下での反応生成物を含み、
　成分（Ａ）又は（Ｂ）の少なくとも１つが少なくとも１つのアリール基を含み、
　前記アルカリ土類金属がバリウム又はストロンチウムである、アリール基含有シロキサ
ン組成物。
【請求項２】
　前記熱安定化組成物が、
　（ｉ）式Ｍ（ＯＨ）２ｐＨ２Ｏを含み、式中、Ｍがバリウム又はストロンチウムを表し
、ｐが０～８の範囲にある、アルカリ土類金属水酸化物又はアルカリ土類金属水酸化物水
和物、及び
　（ｉｉ）成分（ｉ）と反応性の官能基を有する少なくとも１種のケイ素含有化合物の反
応生成物を含み、
　式中、前記バリウム又はストロンチウムが前記熱安定化組成物の全重量の０．１～２５
重量パーセントの範囲の量で存在する、請求項１に記載のシロキサン組成物。
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【請求項３】
　前記少なくとも１種のケイ素含有化合物が、シラノール官能性シロキサン、シラノール
官能性シラン、アルコキシ官能性シラン、アルコキシ官能性シロキサン、又はその任意の
組合せから選択される、請求項２に記載のシロキサン組成物。
【請求項４】
　前記少なくとも１種のケイ素含有化合物が、クロロ官能性シロキサン、クロロ官能性シ
ラン、又はその任意の組合せから選択される、請求項２に記載のシロキサン組成物。
【請求項５】
　前記熱安定化組成物が、
　（ｉ）酸化バリウム又は酸化ストロンチウム、及び
　（ｉｉ）クロロ官能性シラン又はクロロ官能性シロキサン又はその組合せを含む少なく
とも１種のクロロ官能性ケイ素含有化合物の反応生成物を含む、請求項１に記載のシロキ
サン組成物。
【請求項６】
　アリール基含有シロキサン組成物であって、
　（Ａ１）Ｍ、Ｄ、Ｔ及び／又はＱ単位を含み、１分子当たり少なくとも２つのアルケニ
ル基を有し、前記少なくとも２つのアルケニル基がＭ単位経由及び／又はＤ単位経由のみ
で結合しているアルカリ土類金属含有オルガノポリシロキサン、
　（Ｂ１）１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオルガノポ
リシロキサンの
　（Ｃ１）ヒドロシリル化触媒の存在下での反応生成物を含み、
　成分（Ａ１）又は（Ｂ１）の少なくとも１つが少なくとも１つのアリール基を含み、
　前記アルカリ土類金属がバリウム又はストロンチウムである、アリール基含有シロキサ
ン組成物。
【請求項７】
　前記少なくとも２つのアルケニル基の少なくとも２０モル％が前記Ｍ単位経由で結合し
、前記少なくとも２つのアルケニル基の残りが前記Ｄ単位経由で結合する、請求項６に記
載のシロキサン組成物。
【請求項８】
　成分（Ａ１）が、
　（ｉ）酸化バリウム又は酸化ストロンチウム、或いは、式Ｍ（ＯＨ）２ｐＨ２Ｏを含み
、式中Ｍがバリウム又はストロンチウムを表し、ｐが０～８の範囲にある、アルカリ土類
金属水酸化物又はアルカリ土類金属水酸化物水和物、及び
　（ｉｉ）式　Ｒ１１

ｎ（Ｘ２）ｙＳｉＯ（（４－ｎ－ｙ）／２）の少なくとも１種のケ
イ素含有化合物の反応生成物を含み、
　式中、
　前記添え字ｎが０．８～２．２の範囲にあり、
　前記添え字ｙが０．０１～３の範囲にあり、
　各Ｘ２が加水分解性基を個別に表し、
　脂肪族不飽和炭素－炭素結合を含む任意のＲ１１がＭ単位経由及び／又はＤ単位経由で
結合するという前提で、各Ｒ１１が水素原子又は脂肪族不飽和炭素－炭素結合を含まない
一価炭化水素基又は脂肪族不飽和炭素－炭素結合を有する一価炭化水素基を個別に表す、
請求項６又は請求項７に記載のシロキサン組成物。
【請求項９】
　ＳｉＨ／Ｖｉモル比１：１～３：１を有する、請求項１～８のいずれか一項に記載のシ
ロキサン組成物。
【請求項１０】
　発光素子の封入層用の請求項１～９のいずれか一項に記載のアリール基含有シロキサン
組成物。
【請求項１１】
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　アリール基含有シロキサン組成物の形成方法であって、
　請求項２～５のいずれか一に記載の熱安定化組成物と（Ａ）１分子当たり少なくとも２
つのアルケニル基を有するオルガノポリシロキサン、及び（Ｂ）１分子当たり少なくとも
２つのケイ素に結合した水素原子を有するオルガノポリシロキサンとをヒドロシリル化触
媒の存在において一緒に反応させる工程を含み、成分（Ａ）又は（Ｂ）の少なくとも１つ
が少なくとも１つアリール基を含む、方法。
【請求項１２】
　アリール基含有シロキサン組成物の形成方法であって、
　（ａ）アルカリ土類金属を含み、及びＭ、Ｄ、Ｔ及び／又はＱ単位を含み、及び１分子
当たり少なくとも２つのアルケニル基を有し、前記少なくとも２つのアルケニル基がＭ単
位経由及び／又はＤ単位経由のみで結合し、前記アルカリ土類金属がバリウム又はストロ
ンチウムである、アルカリ土類金属含有オルガノポリシロキサンを形成する工程、及び
　（ｂ）成分（ａ）と（ｉ）１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を
有するオルガノポリシロキサンとを（ｉｉ）ヒドロシリル化触媒の存在下で反応させる工
程を含み、成分（ａ）又は（ｉ）の少なくとも１つが少なくとも１つアリール基を含む、
方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、概して、アリール基含有シロキサン組成物、より詳しくはアルカリ土類金属
を含むアリール基含有シロキサン組成物に関する。
【０００２】
　発光素子をディスプレイの背後に置く場合、発光素子がバックライト業界で主として使
用されて、液晶ディスプレイ（ＬＣＤ）などのディスプレイのより良好な視認性を提供し
てきた。近年、発光素子が一般の照明業界でライトバルブ、ランプ、フラッシュライトな
どでの使用に利用されてきた。従来の発光素子は、バックライト業界及び一般の照明業界
の双方でクールな白色光を呈する。クールな白色光は、暖かい色合いを有する傾向のある
自然の太陽光又は白熱灯の光と比較して、青味を有することを特徴とする。
【０００３】
　従来の発光ダイオード（ＬＥＤ）は複数のＬＥＤを含む。ＬＥＤは様々な形式のものが
あり得る。ＬＥＤは、また、当業界では半導体ダイオード、チップ又はダイと呼ばれるこ
ともある。特定の実施形態では、発光素子は、ＬＥＤから間隔をおいた少なくとも１つ補
助的な発光ダイオードを更に含むことができる。素子はＬＥＤから間隔をあけた発光層を
更に含む。そのような配置は、当業界では「リモートパッケージ」コンストラクトと呼ば
れることもある。そのようなパッケージは、様々なＬＥＤ及び／又は発光層の異なる組合
せを有することもあり、それは同一であるか又は相互に異なってもよい。
【０００４】
　加えて、発光素子は、典型的には、ＬＥＤと発光層との間に配置される介在層を更に含
む。介在層はＬＥＤ、及び／又は発光層の少なくとも１つ（又は全部）と直接接触するこ
とができる。典型的には、介在層は、ＬＥＤと発光層との間に挟まれる。
【０００５】
　特定の素子では、介在層は光学的に透明（又は非散乱性）であり、従って封入層とも呼
ばれてもよく、あるいは時には、封入材又は封入材層と呼ばれることがある。典型的には
、封入層は、ＬＥＤ及び／又は発光層により発せられる光に散乱／干渉しないように、い
かなる発光化合物も含まないが、他の素子では、封入層は所望なように光に散乱／干渉す
るように発光化合物を含む。封入層は発光層及び／又はＬＥＤの保護に有用である。ある
素子では、封入層は発光層の上及び発光ダイオードに対向して配置される。発光素子はＬ
ＥＤの各々又は全部に上に配置された１つ以上の封入層を更に含むことができることは認
識されるべきである。
【０００６】
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　加えて、発光素子は、また、ＬＥＤに対向する発光層の上に配置された光透過性カバー
を含むこともある。使用される場合には、光透過性カバーは、典型的には、発光層から間
隔をあけられて配置される。光透過性カバーは様々な材料から形成されてもよく、発光層
のホスト材料の材料と同一であるか異なる材料から形成されてもよい。例えば、光透過性
カバーは、ガラス、エポキシ、又はポリカーボネートから形成されてもよい。使用される
場合には、光透過性カバーは、発光層及びＬＥＤの保護に有用である。
【０００７】
　発光素子は、また、ＬＥＤの少なくとも１つ又は全部に隣接して配置される少なくとも
１つ反射体を含んでもよい。反射体は、典型的には、発光層の少なくとも一部から間隔を
あけられて配置される。反射体は、様々な形状のものであることができ、典型的には、皿
状、パラボラ状、又は円錐台状の形状を有する。ＬＥＤは、典型的には、反射体の中間に
配置されるが、ＬＥＤは、また、中心からずらして配置されてもよい。反射体は金属など
の様々な材料から形成することができる。様々な形の金属を反射体の形成に使用すること
ができ、ある程度の反射をもたらすならば、他の材料も使用してもよい。反射体は、ＬＥ
Ｄ及び所望によって発光層により発せられる光を素子から外向きに向けるのに有用である
。
【０００８】
　加えて、発光素子は、また、従来の発光素子と概ね関連する任意の数の他の追加の成分
を含むことができる。例えば、発光素子はヒートシンクを含むことができる。加えて、発
光素子は、回路基板、ワイヤーボンド、サブマウント、及び／又はレンズであることがで
きる。使用される場合には、回路基板は、ディミング、光センシン及びプリセットタイミ
ングなどの照明コントローを含むようにプログラムすることができる。そのようなコント
ロールは、リモートパッケージには特に有用である。
【０００９】
　上記のように、使用される場合には、封入層は、好ましくは光学的に透明であり、及び
／又は非散乱性である。そのような性質を達成するためには、封入層は、発光層のホスト
材料と同一であるか又は異なる材料を含む、様々な材料から形成され得る。封入層の形成
に使用され得る１つの代表的な組成物は、１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を
有するオルガノポリシロキサンと１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原
子を有するオルガノポリシロキサンとのヒドロシリル化触媒の存在における反応生成物と
して形成され、オルガノポリシロキサンの一方又は双方がアリール基官能基を含むアリー
ル基含有シロキサン組成物である。ヒドロシリル化触媒は、時には概括的に白金触媒又は
白金型触媒と呼ばれ、ケイ素に結合した水素基の不飽和結合へのヒドロシリル化（付加）
反応を促進する。
【００１０】
　そのようなアリール基含有シロキサン組成物から形成される封入層は、１５０℃以下の
温度で硬化し、約１．５５の屈折率を有し、またＬＥＤを水、酸化、又は他の腐食性化合
物から保護するようなバリア性をもたらすために望ましい。
【００１１】
　しかしながら、これらのアリール基含有シロキサン組成物の１つの難点は、これらが１
７０℃以上の温度及び空気中で変色（すなわち、黄変）するということである。そのよう
な変色は、これらの組成物のアリール成分が酸化して発色団を形成する原因となると考え
られる。そのような発色団の存在は、特定の波長の光を吸収するように作用し、従って発
光素子に対する光出力を低減するか、出力光の色を変化させることができる。
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明は、（Ａ）１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有するオルガノポリシ
ロキサン；（Ｂ）１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオル
ガノポリシロキサン；及び（Ｃ）アルカリ土類金属を含む熱安定化組成物の（Ｄ）ヒドロ
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シリル化触媒の存在における反応生成物を含み；成分（Ａ）又は（Ｂ）の少なくとも１つ
が少なくとも１つのアリール基を含む、アリール基含有シロキサン組成物を提供する。
【００１３】
　本発明は、また、（Ａ１）Ｍ、Ｄ、Ｔ及び／又はＱ単位を含み、及び１分子当たり少な
くとも２つのアルケニル基を有し、ここで少なくとも２つのアルケニル基がＭ単位経由及
び／又はＤ単位経由のみで結合されている、アルカリ土類金属含有オルガノポリシロキサ
ン；及び（Ｂ１）１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオル
ガノポリシロキサンの（Ｃｌ）ヒドロシリル化触媒の存在における反応生成物を含み、こ
こで成分（Ａ１）又は（Ｂ１）の少なくとも１つが少なくとも１つアリール基を含む、ア
リール基含有シロキサン組成物を提供する。
【００１４】
　これらのアリール基含有シロキサン組成物の中へのアルカリ土類金属の組み込みは、そ
のような組成物を硬化させたとき、空気中１７０℃以上の温度での生成組成物の変色を低
減する。加えて、これらの組成物の中へのアルカリ土類金属の組み込みは、そのような組
成物の形成のための硬化条件を変更又は変化させず、そのような硬化組成物の物理的性質
に悪影響を及ぼさない。従って、アリール基含有シロキサン組成物は、一貫した光透過が
所望される場合、発光素子中のＬＥＤを保護するための封入層としての使用に理想的に適
している。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　冠詞「ａ」、「ａｎ」、及び「ｔｈｅ」は、それぞれ明細書の文脈により別段記載のな
い限り、１つ以上を指す。本明細書に記載される全ての量、比率、及びパーセンテージは
、別段記載のない限り重量による。
【００１６】
　本発明は、そのような硬化組成物の硬化条件を変更又は他に変化することなく、生成す
る硬化組成物の物理的性質に悪影響を及ぼすことなく、付加硬化されたアリール基含有シ
ロキサン組成物の高温での変色を低減するための方法に関する。本発明はまたアリール基
含有シロキサン組成物に関する。加えて、本発明は、また、一貫した光学的透過性（すな
わち、一貫した光透過率）が所望される場合に発光素子中のＬＥＤを保護するための封入
層としてのそのようなアリール基含有シロキサン組成物の使用に関する。
【００１７】
　空気中１７０℃以上などの高温での付加硬化されたアリール基含有シロキサン組成物の
そのような変色の低減（すなわち、安定化）を達成するためには、アルカリ土類金属が形
成時にアリール基含有シロキサン組成物に導入される。特定の実施形態では、アルカリ土
類金属は、アリール基含有シロキサン組成物の形成に通常使用される成分と共反応される
熱安定化組成物の形でアリール基含有シロキサン組成物に導入される。あるいは、アルカ
リ土類金属は、アリール基含有シロキサン組成物の形成に通常使用される成分の１つの作
製時に共反応する。アルカリ土類金属を導入して、アリール基含有シロキサン組成物を形
成する各方法を下記に述べる。
【００１８】
　１つの代表的な実施形態では、本発明のアリール基含有シロキサン組成物は、（Ａ）１
分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有するオルガノポリシロキサン；（Ｂ）１分
子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオルガノポリシロキサン；
（Ｃ）アルカリ土類金属を含む熱安定化組成物；及び（Ｄ）ヒドロシリル化触媒の少なく
とも成分を含み、ここで成分（Ａ）又は成分（Ｂ）のいずれか、又は成分（Ａ）及び成分
（Ｂ）の両方が少なくとも１つアリール基を含む。
【００１９】
　より具体的には、アリール基含有シロキサン組成物は、（Ｄ）の存在における成分（Ａ
）、（Ｂ）及び（Ｃ）の反応生成物を含む。
【００２０】
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　特定の実施形態では、成分（Ａ）中のアルケニル基に対する成分（Ｂ）中ケイ素に結合
した水素原子のモル比（すなわち、ＳｉＨ／Ｖｉモル比）は、１／１以上、あるいは１／
１～３／１以上、あるいは１／１～１．２／１以上である。
【００２１】
　アリール基含有シロキサン組成物の成分（Ａ）は、１分子当たり少なくとも２つのアル
ケニル基を含むオルガノポリシロキサンである。成分（Ａ）のアルケニル基は、ビニル、
アリル、ブテニル、ペンテニル、ヘキセニル、及びヘプテニル基により表されてもよく、
その中でビニル基が最も好ましい。成分（Ａ）中のアルケニル基の結合位置は、分子末端
及び／又は分子鎖面でよい。成分（Ａ）中に含まれ得るアルケニル以外のケイ素に結合し
た基は、メチル、エチル、プロピル、ブチル、ペンチル、ヘキシル、ヘプチル、又は類似
のアルキル基；フェニル、トリル、キシリル、ナフチル、ビフェニル、インドリル、チエ
ニル、又は類似のアリール又は芳香族基；ベンジル、フェネチル、又は類似のアラルキル
基；フェニルチオフェニル基、フェノキシフェニル基、スチルベンジル基、ベンゾフェニ
ル基及び／又はクロロメチル基、３－クロロプロピル基、３、３、３－トリフルオロプロ
ピル基、又は類似のハロゲン化アルキル基を含んでもよい。これらの中で、最も好ましい
のはメチル基及びフェニル基である。
【００２２】
　成分（Ａ）は、式Ｒ３ＳｉＯ１／２（「Ｍ単位」）及び／又は式Ｒ２ＳｉＯ２／２（「
Ｄ単位」）及び／又は式ＲＳｉＯ３／２（「Ｔ単位」）及び／又は式ＳｉＯ４／２（「Ｑ
単位」）のシロキシ単位を含む、線状、分岐、環状、網様、又は部分分岐した線状の構造
を有する。これらの式中で、Ｒは、前述のアルキル、アルケニル、アリール、アラルキル
、及びハロゲン化アルキル基によりより具体的に代表される一価炭化水素基を表す。
【００２３】
　前述の成分（Ａ）は次の化合物により代表されてもよい：トリメチルシロキシ基により
キャップされた両分子末端を有するメチルビニルシロキサン及びジメチルシロキサンのコ
ポリマー、トリメチルシロキシ基によりキャップされた両分子末端を有するメチルビニル
ポリシロキサン、トリメチルシロキシ基によりブロックされた両分子末端を有するメチル
アリールシロキサン、メチルビニルシロキサン、及びジメチルシロキサンのコポリマー、
ジメチルビニルシロキシ基によりキャップされた両分子末端を有するジメチルポリシロキ
サン、ジメチルビニルシロキシ基によりキャップされた両分子末端を有するメチルビニル
ポリシロキサン、ジメチルビニルシロキシ基によりキャップされた両分子末端を有するメ
チルビニルシロキサン及びジメチルシロキサンのコポリマー、ジメチルビニルシロキシ基
により、あるいはフェニルメチルビニルシロキサン基又はジフェニルビニルシロキサン基
によりキャップされた両分子末端を有するメチルアリールシロキサン、メチルビニルシロ
キサン、及びジメチルシロキサンのコポリマー、式Ｒ１

３ＳｉＯ１／２、Ｒ１
２Ｒ２Ｓｉ

Ｏ１／２、及びＳｉＯ４／２により表されるシロキシ単位から構成されるオルガノポリシ
ロキサンコポリマー；式Ｒ１

２ＳｉＯ１／２、及びＳｉＯ４／２により表されるシロキシ
単位から構成されるオルガノポリシロキサンコポリマー；式Ｒ１Ｒ２ＳｉＯ２／２、及び
Ｒ１ＳｉＯ３／２により表されるシロキシ単位から構成されるオルガノポリシロキサンコ
ポリマー；式Ｒ１Ｒ２ＳｉＯ２／２、及びＲ２ＳｉＯ３／２により表されるシロキシ単位
から構成されるオルガノポリシロキサンコポリマー；又は２つ以上の前述のオルガノポリ
シロキサンの混合物。上記の式で、Ｒ１は、前述のアルキル基、アリール基、アラルキル
基、及びハロゲン化アルキル基などのアルケニル基以外の一価炭化水素基を表してもよい
。更に、上記の式で、Ｒ２は上述のものに類似のアルケニル基を表してもよい。上記の式
中のアルケニル基は特に限定されないが、典型的にはビニル、アリル、ブテニル、ペンテ
ニル、ヘキセニル、ヘプテニル又はシクロヘキセニル基の１つ以上として定義される。そ
れぞれのアルケニル基は、同一であってもよく、又は異なっていてもよく、かつそれぞれ
は、他のもの全てから独立に選択されてもよい。
【００２４】
　成分（Ｂ）は、１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオル
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ガノポリシロキサンである。成分（Ｂ）中のケイ素に結合した水素原子の結合位置は、分
子末端及び／又は分子鎖面でよい。成分（Ｂ）のケイ素に結合した基は、前述のアルキル
基、アリール基、アラルキル基、及びハロゲン化アルキル基などの脂肪族不飽和炭素－炭
素結合を含まない一価炭化水素基により例示されてもよい。メチル及びフェニル基が最も
好ましい。成分（Ｂ）は、式Ｒ’３ＳｉＯ１／２及び／又は式Ｒ’２ＳｉＯ２／２及び／
又は式Ｒ’ＳｉＯ３／２及び／又は式ＳｉＯ４／２のシロキシ単位（すなわち、Ｍ、Ｄ、
Ｔ及び／又はＱ単位）を含む、線状、分岐、環状、網様、又は部分分岐線状の構造を有す
る。上記の式では、Ｒ’は、水素原子又は前述のアルキル基、アリール基、アラルキル基
、及びハロゲン化アルキル基などの脂肪族不飽和炭素－炭素結合を含まない一価炭化水素
基を表す。成分（Ａ）が式ＲＳｉＯ３／２のシロキシ単位及び／又は式ＳｉＯ４／２のシ
ロキシ単位から構成される場合には、（Ｂ）成分は好ましくは線状又は部分分岐線状分子
鎖構造を有するべきである。
【００２５】
　成分（Ｂ）の２５℃における粘度に関しては特別な制約はない。しかしながら、硬化ケ
イ素体の機械的強度及び硬化型ケイ素組成物の取扱い条件を改善するためには、５～１０
０，０００ｍＰａ・ｓの範囲内の２５℃における粘度を有することが推奨される。
【００２６】
　前述の成分（Ｂ）は次の化合物により代表されてもよい：トリメチルシロキシ基により
キャップされた両分子末端を有するメチル水素ポリシロキサン、トリメチルシロキシ基に
よりキャップされた両分子末端を有するメチル水素ポリシロキサン及びジメチルシロキサ
ンのコポリマー、トリメチルシロキシ基によりキャップされた両分子末端を有するメチル
水素ポリシロキサン、トリメチルシロキシ基によりブロックされた両分子末端を有するメ
チルアリールシロキサン、メチル水素シロキサン、及びジメチルシロキサンのコポリマー
、ジメチル水素シロキシ基によりキャップされた両分子末端を有するジメチルポリシロキ
サン、ジメチル水素シロキシ基によりキャップされた両分子末端を有するメチルアリール
シロキサン及びジメチルシロキサンのコポリマー、ジメチル水素シロキシ基によりキャッ
プされた両分子末端を有するメチルフェニルポリシロキサン、式Ｒ１

３ＳｉＯ１／２、Ｒ
１

２ＨＳｉＯ１／２、及びＳｉＯ４／２により表されるシロキシ単位から構成されるオル
ガノポリシロキサンコポリマー；式Ｒ１

２ＳｉＯ１／２、及びＳｉＯ４／２により表され
るシロキシ単位から構成されるオルガノポリシロキサンコポリマー；式Ｒ１ＨＳｉＯ２／

２、及びＲ１ＳｉＯ３／２により表されるシロキシ単位から構成されるオルガノポリシロ
キサンコポリマー；式Ｒ１ＨＳｉＯ２／２、及びＨＳｉＯ３／２により表されるシロキシ
単位から構成されるオルガノポリシロキサンコポリマー；又は２つ以上の前述のオルガノ
ポリシロキサンの混合物。上記の式で、Ｒ１は上述のものなどのアルケニル基以外の一価
炭化水素基を表してもよい。上記の式中のアルケニル基は特に限定されないが、典型的に
はビニル、アリル、ブテニル、ペンテニル、ヘキセニル、ヘプテニル基又はシクロヘキセ
ニル基の１つ以上として定義される。それぞれのアルケニル基は、同一であってもよく、
又は異なっていてもよく、かつそれぞれは、他のもの全てから独立に選択されてもよい。
【００２７】
　本発明の組成物では、成分（Ｂ）は、成分（Ａ）中のアルケニル官能基と反応し、それ
を消費するのに充分なＳｉＨ基を提供するように、組成物の硬化に充分な量で使用されな
ければならない。機械的強度の減少無しで充分な硬化を確保するために、成分（Ｂ）は、
成分（Ａ）の各１００重量部に対して０．１～１００重量部の量で使用されなければなら
ない。
【００２８】
　成分（Ｃ）は、白金触媒で生成するアリール基含有シロキサン組成物の１７０℃以上の
温度及び空気中での変色を低減するのに充分な量で添加される熱安定化組成物である。
【００２９】
　特定の実施形態では、熱安定化組成物（Ｃ）は、（ｉ）アルカリ土類金属水酸化物又は
アルカリ土類金属水酸化物水和物と（ｉｉ）アルカリ土類金属水酸化物又はアルカリ土類
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金属水酸化物水和物と反応性の官能基を有する少なくとも１つケイ素含有化合物との反応
生成物として形成される。
【００３０】
　成分（Ｃ）のアルカリ土類金属水酸化物又はアルカリ土類金属水酸化物水和物（ｉ）は
、一般に、式（Ｉ）Ｍ（ＯＨ）２ｐＨ２Ｏにより表されることもあり、式中、Ｍはアルカ
リ土類金属を表し、ｐは０～８の範囲にある。
【００３１】
　特定の実施形態では、アルカリ土類金属Ｍはバリウム又はストロンチウム、あるいはバ
リウムである。特定の実施形態では、アルカリ土類金属水酸化物又はアルカリ土類金属水
酸化物水和物（ｉ）は式（ＩＩ）Ｂａ（ＯＨ）２ｐＨ２Ｏのものであり、式中、ｐは０～
２である。
【００３２】
　特定の実施形態では、ケイ素含有化合物（ｉｉ）は、シラノール官能性シラン又はシロ
キサンなどのシラノール官能性ケイ素含有化合物であってもよい。他の実施形態では、ケ
イ素含有化合物（ｉｉ）は、アルコキシ官能性シラン又はシロキサンなどのアルコキシ官
能性ケイ素含有化合物であってもよい。更に他の実施形態では、ケイ素含有化合物（ｉｉ
）は、クロロ官能性シラン又はシロキサンなどのクロロ官能性ケイ素含有化合物であって
もよい。更に他の実施形態では、ケイ素含有化合物（ｉｉ）は、シラノール官能性ケイ素
含有化合物及びアルコキシ官能性ケイ素含有化合物の任意の組合せを含む。更に他の実施
形態では、ケイ素含有化合物（ｉｉ）はクロロ官能性ケイ素含有化合物の任意の組合せを
含む。
【００３３】
　特定の実施形態では、成分（ｉｉ）は、式（ＩＩＩ）Ｒ２

ｎ（Ｘ）ｙＳｉＯ（（４－ｎ

－ｙ）／２）の少なくとも１つケイ素含有化合物を含む。これらの実施形態では、添え字
ｎは０．８～２．２で変わり、添え字ｙは０．０１～３の範囲にある。更に、Ｒ２は、水
素原子又はアルキル基、アリール基、アラルキル基、及びハロゲン化アルキル基などの脂
肪族不飽和炭素－炭素結合を含まない一価炭化水素基を個別に表してもよい。特定の実施
形態では、各Ｒ２は個別にメチル基又はアリール基である。これらの実施形態のあるもの
では、アリール基はフェニル基である。加えて、Ｒ２は、ビニル基を含むアルケニル基な
どの脂肪族型不飽和炭素－炭素結合を有する一価炭化水素基を個別に表してもよい。
【００３４】
　加えて、式（ＩＩＩ）のＸは、成分（ｉ）と反応性であり、Ｈ、ハライド基、－ＯＲ３

、－ＮＨＲ３、－ＮＲ３Ｒ４、－ＯＯＣ－Ｒ３、Ｏ－Ｎ＝ＣＲ３Ｒ４、Ｏ－Ｃ（＝ＣＲ３

Ｒ４）Ｒ５、及び－ＮＲ３ＣＯＲ４から選択される独立に選択された加水分解性基である
官能基を含む。式中、Ｒ３、Ｒ４及びＲ５はＨ及びＣ１－Ｃ２２炭化水素基から各々独立
に選択され、Ｒ３及びＲ４はアルキルアミノ基中で環状アミンを所望により形成すること
ができる。
【００３５】
　ケイ素含有化合物（ｉｉ）がシラノール官能性ケイ素含有化合物である、これらの実施
形態のあるものでは式（ＩＩＩ）のＸは少なくとも１つのＯＨ基を含む。関連する実施形
態では、式（ＩＩＩ）の各個別のＸはＯＨ基である。
【００３６】
　ケイ素含有化合物（ｉｉ）がアルコキシ官能性ケイ素含有化合物であるこれらの実施形
態のあるものでは、式（ＩＩＩ）のＸは少なくとも１つＣ１－Ｃ４アルコキシ基を含む。
関連する実施形態では、式（ＩＩＩ）の各個別のＸはＣ１－Ｃ４アルコキシ基である。
【００３７】
　ケイ素含有化合物（ｉｉ）がクロロ官能性ケイ素含有化合物である実施形態では、加水
分解性基ＸはＣｌに限定される。
【００３８】
　式（ＩＩＩ）の加水分解性基ＸがＣｌである（すなわち、成分（ｉｉ）がクロロ官能性
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ケイ素含有化合物である）特定の実施形態では、熱安定性組成物（Ｃ）は、アルカリ土類
金属水酸化物又はアルカリ土類金属水酸化物水和物と対立してクロロ官能性ケイ素含有化
合物とアルカリ土類金属酸化物（ｉ’）との反応生成物として形成されてもよい。アルカ
リ土類金属酸化物（ｉ’）の例としては酸化バリウム又は酸化ストロンチウムが挙げられ
る。
【００３９】
　成分（Ｃ）を形成するには、ケイ素含有化合物（ｉｉ）及び成分（ｉ）又は（ｉ’）を
混合し、成分（ｉ）又は（ｉ’）をケイ素化合物（ｉｉ）の中に分散させるのに充分な温
度、例えば７０℃～２００℃まで加熱する。この温度で、成分（ｉ）又は（ｉ’）及び（
ｉｉ）は反応して、縮合型反応経由で（アルカリ土類金属－Ｏ－Ｓｉ）結合を形成し、こ
れはフーリエ変換赤外分光法（ＦＴＩＲ）により確認することができる（例えば、アルカ
リ土類金属がバリウムである場合には、Ｂａ－Ｏ－Ｓｉ結合が新しい吸光度ピークとして
９１８ｃｍ－１に出現する）。縮合型反応の副生成物（シラノール基に対しては水、アル
コキシ基に対してはアルコール、又はクロロ基に対してはＨＣｌ）は揮発させるか、この
反応の間に他の方法で除去する。形成される副生成物は、ケイ素含有化合物（ｉｉ）上の
加水分解性基Ｘの官能性に依存する。７０℃～２００℃の温度でのケイ素含有化合物（ｉ
ｉ）及び成分（ｉ）又は（ｉ’）の反応は、生成組成物（Ｃ）のアルカリ金属含有量が成
分（Ｃ）の全重量の０．１～２５重量パーセントであるときに完結し、アルカリ金属含有
量は誘導結合プラズマ質量分析法（ＩＣＰ）により測定することができる。組成物（Ｃ）
中のアルカリ土類金属は、（アルカリ土類金属－Ｏ－Ｓｉ結合）中、又は残存する未反応
成分（ｉ）又は結合されたアルカリ土類金属に近接する（ｉ’）中に存在してもよい。
【００４０】
　特定の実施形態では、アリール基含有シロキサン組成物中の成分（Ｃ）の量は、アルカ
リ土類金属含有量がアリール基含有シロキサン組成物の全重量の約０．１～５重量パーセ
ント、あるいはアリール基含有シロキサン組成物の全重量の約１重量パーセントを占める
ように設定される。換言すれば、アルカリ土類金属含有量はアリール基含有シロキサン組
成物の１～５０００ｐｐｍを占める。
【００４１】
　成分（Ｄ）は、本発明のアリール基含有シロキサン組成物の付加硬化を促進するヒドロ
シリル化触媒である。
【００４２】
　（Ｄ）ヒドロシリル化触媒は特に限定されず、当該技術分野において既知のものであっ
てもよい。
【００４３】
　一実施形態では、（Ｄ）ヒドロシリル化触媒としては、白金、ロジウム、ルテニウム、
パラジウム、オスミウム、又はイリジウムから選択される白金族金属、これらの有機金属
化合物、又はこれらの組み合わせが挙げられる。別の実施形態では、（Ｄ）ヒドロシリル
化触媒は、白金金属微粉末、白金黒、白金ジクロリド、白金テトラクロリド；塩化白金酸
、アルコール変性塩化白金酸、塩化白金酸六水和物；並びにオレフィンの白金錯体、カル
ボニルの白金錯体、アルケニルシロキサンの白金錯体、例えば１，３－ジビニルテトラメ
チルジシロキサン、低分子量有機ポリシロキサンの白金錯体、例えば、１，３－ジエテニ
ル－１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン、塩化白金酸とβ－ジケトンとの錯体、
塩化白金酸とオレフィンとの錯体、及び塩化白金酸と１、３－ジビニルテトラメチルジシ
ロキサンとの錯体などのかかる化合物の錯体として更に定義される。
【００４４】
　あるいは、（Ｄ）ヒドロシリル化触媒は、ロジウム化合物、例えば式ＲｈＸ３［（Ｒ４

）２Ｓ］３；（Ｒ５
３Ｐ）２Ｒｈ（ＣＯ）Ｑ、（Ｒ５

３Ｐ）２Ｒｈ（ＣＯ）Ｈ、Ｒｈ２Ｘ

Ｑ２Ｙ４、ＨｆＲｈｇ（Ｅｎ）ｈＣｌｉ、又はＲｈ［Ｏ（ＣＯ）Ｒ］３－ｊ（ＯＨ）ｊで
表されるものとして更に定義されてもよく、式中、各Ｑは独立して水素原子、塩素原子、
臭素原子、又はヨウ素原子であり、各Ｙは独立してメチル基、エチル基、又は類似のアル



(10) JP 6327679 B2 2018.5.23

10

20

30

40

50

キル基、ＣＯ、Ｃ８Ｈ１４、又は０．５　Ｃ８Ｈ１２であり；各Ｒ４は独立してメチル、
エチル、プロピル、又は類似のアルキル基；シクロヘプチル、シクロヘキシル、シクロペ
ンチル、又は類似のシクロアルキル基；又はフェニル、キシリル、若しくは類似のアリー
ル基であり；各Ｒ５は独立してメチル基、エチル基、又は類似のアルキル基；フェニル、
トリル、キシリル、又は類似のアリール基；メトキシ、エトキシ、又は類似のアルコキシ
基であり、式中、「Ｅｎ」はエチレン、プロピレン、ブテン、ヘキセン、又は類似のオレ
フィンであり；下付き文字「ｆ」は０又はであり；下付き文字「ｇ」は１又は２であり；
下付き文字「ｈ」は１～４の整数であり；下付き文字「ｉ」は２、３、又は４であり；並
びに下付き文字「ｊ」が０又は１である。ロジウム化合物の特に好適であるが非限定的な
例は、ＲｈＣｌ（Ｐｈ３Ｐ）３、ＲｈＣｌ３［Ｓ（Ｃ４Ｈ９）２］３、［Ｒｈ（Ｏ２ＣＣ
Ｈ３）２］２、Ｒｈ（ＯＣＣＨ３）３、Ｒｈ２（Ｃ８Ｈ１５Ｏ２）４、Ｒｈ（Ｃ５Ｈ７Ｏ

２）３、Ｒｈ（Ｃ５Ｈ７Ｏ２）（ＣＯ）２、及びＲｈ（ＣＯ）［Ｐｈ３Ｐ］（Ｃ５Ｈ７Ｏ

２）である。
【００４５】
　（Ｄ）ヒドロシリル化触媒は、また、以下の式で表されるイリジウム族化合物として更
に定義されてもよい：Ｉｒ（ＯＯＣＣＨ３）３、Ｉｒ（Ｃ５Ｈ７Ｏ２）３、［Ｉｒ（Ｚ）
（Ｅｎ）２］２、又は［Ｉｒ（Ｚ）（Ｄｉｅｎ）］２、式中、各「Ｚ」は塩素原子、臭素
原子、ヨウ素原子、又はメトキシ基、エトキシ基、若しくはアルコキシ基であり、各「Ｅ
ｎ」はエチレン、プロピレン、ブテン、ヘキセン、又は類似のオレフィンであり、「Ｄｉ
ｅｎ」は（シクロオクタジエン）テトラキス（トリフェニル）である。（Ｄ）ヒドロシリ
ル化触媒は、また、パラジウム、パラジウム黒とトリフェニルホスフィンとの混合物であ
ってもよい。（Ｄ）ヒドロシリル化触媒及び／又は前述の化合物は、樹脂マトリックス若
しくはコアシェル型構造内にマイクロカプセル化されるか、又はメチルメタクリレート樹
脂、カーボネート樹脂、ポリスチレン樹脂、シリコーン樹脂、若しくは類似の樹脂などの
熱可塑性有機樹脂粉末中に混合され、組み込まれてもよい。
【００４６】
　使用され得る２つの非限定的な代表的なヒドロシリル化触媒はＳｐｅｉｅｒ触媒（（Ｃ

３Ｈ６）ＰｔＩＩＣｌ２］２）又はＫａｒｓｔｅｄｔ触媒（白金（０）－１，３－ジビニ
ル－１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン錯体溶液）である。
【００４７】
　典型的には、（Ｄ）ヒドロシリル化触媒は、（Ａ）及び（Ｂ）及び（Ｃ）の全重量基準
で０．１～１，０００ｐｐｍ、（パーツパーミリオン）、あるいは０．１～５００ｐｐｍ
、あるいは１～５００ｐｐｍ、あるいは２～１００ｐｐｍ、の量で存在／利用される。
【００４８】
　別の代表的な実施形態では、上記のように、前の実施形態のように熱安定化組成物（Ｃ
）経由でのアルカリ土類金属の導入と対照的に、アルカリ土類金属は、アリール基含有シ
ロキサン組成物の形成に既に使用された成分の１つの作製時の共反応を通して組み込まれ
る。
【００４９】
　このようにして、特定の実施形態では、本発明のアリール基含有シロキサン組成物は、
（Ａ１）１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有するＭ、Ｄ、Ｔ及び／又はＱ単
位を含み、少なくとも２つのアルケニル基がＭ単位経由及び／又はＤ単位経由のみで結合
しているアルカリ土類金属含有オルガノポリシロキサン、（Ｂ１）１分子当たり少なくと
も２つケイ素に結合した水素原子を有するオルガノポリシロキサン、及び（Ｃ１）ヒドロ
シリル化触媒の成分を含み、ここで成分（Ａ１）又は成分（Ｂ１）、又は成分（Ａ１）及
び成分（Ｂ１）の両方が少なくとも１つアリール基を含む。
【００５０】
　より詳細には、アリール基含有シロキサン組成物は、（Ｃ１）の存在における成分（Ａ
１）及び（Ｂ１）の反応生成物を含む。
【００５１】
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　成分（Ａ１）は、上記のように、１分子当たり少なくとも２つのアルケニル基を有する
Ｍ、Ｄ、Ｔ及び／又はＱ単位を含み、少なくとも２つのアルケニル基がＭ単位経由及び／
又はＤ単位経由のみで結合しているアルカリ土類金属含有オルガノポリシロキサンである
。
【００５２】
　特定の実施形態では、成分（Ａｌ）は、（ａ）アルカリ土類金属水酸化物又はアルカリ
土類金属水酸化物水和物と（ｂ）式（ＩＶ）Ｒ１１

ｎ（Ｘ２）ｙＳｉＯ（（４－ｎ－ｙ）

／２の少なくとも１つケイ素含有化合物との反応生成物として形成される。
【００５３】
　成分（Ａｌ）のアルカリ土類金属水酸化物又はアルカリ土類金属水酸化物水和物（ａ）
は、一般に、式（Ｖ）Ｍ（ＯＨ）２ｐＨ２Ｏにより表され、ここでＭはアルカリ土類金属
を表し、及びｐは０～８の範囲である。
【００５４】
　特定の実施形態では、アルカリ土類金属Ｍはバリウム又はストロンチウム、あるいはバ
リウムを含む。特定の実施形態では、水酸化バリウム又は水酸化バリウム水和物は式（Ｖ
Ｉ）Ｂａ（ＯＨ）２ｐＨ２Ｏ、ｐが０～２のものである。
【００５５】
　特定の実施形態では、上記のように、成分（ｂ）は式（ＩＶ）Ｒ１１

ｎ（Ｘ２）ｙＳｉ
Ｏ（（４ｎ－４）／２のケイ素含有化合物である。これらの実施形態では、添え字ｎは０
．８～２．２の範囲であり、添え字ｙは０．０１～３の範囲である。更に、Ｒ１１は、水
素原子又はアルキル基、アリール基、アラルキル基、及びハロゲン化アルキル基などの脂
肪族不飽和炭素－炭素結合を含まない一価炭化水素基を個別に表してもよい。特定の実施
形態では、各Ｒ１１は個別にメチル基又はアリール基である。これらの実施形態のあるも
のでは、Ｒ１１のアリール基はフェニル基である。加えて、Ｍ単位及び／又はＤ単位経由
でケイ素原子に結合する少なくとも２つのＲ１１基は、アルケニル基又はより好ましくは
ビニル基などの脂肪族不飽和炭素－炭素二重結合を有する一価炭化水素である。特定の実
施形態では、少なくとも２つのアルケニル基の各々はビニル基である。
【００５６】
　特定の実施形態では、式（ＩＶ）のケイ素含有化合物に含まれるアルケニル基の少なく
とも２０モル％はＭ単位経由で結合し、アルケニル基の残りはＤ単位経由で結合する。よ
り詳細には、特定の実施形態では、式（Ｖ）のシロキサンに含まれるビニル基の少なくと
も２０モル％はＭ単位経由で結合し、ビニル基の残りはＤ単位経由で結合する。
【００５７】
　加えて、式（ＩＶ）のＸ２は、Ｈ、ハライド基、－ＯＲ１２、－ＮＨＲ１２、－ＮＲ１

２Ｒ１３、－ＯＯＣ－Ｒ１２、Ｏ－Ｎ＝ＣＲ１２Ｒ１３、Ｏ－Ｃ（＝ＣＲ１２Ｒ１３）Ｒ
１４、及び－ＮＲ１２ＣＯＲ１３から選択される成分（ａ）と反応性であり、独立に選択
された加水分解性基である官能基を含む。ここで、Ｒ１２、Ｒ１３及びＲ１４は各々Ｈ及
びＣ１－Ｃ２２炭化水素基から独立に選択され、Ｒ１２及びＲ１３は所望によってアルキ
ルアミノ基中で環状アミンを形成することができる。
【００５８】
　式（ＩＶ）のケイ素含有化合物がシラノール官能性ケイ素含有化合物である、これらの
実施形態の特定のものでは、式（ＩＶ）のＸ２は少なくとも１つのＯＨ基を含む。関連す
る実施形態では、式（ＩＶ）の各個別のＸ２はＯＨ基である。
【００５９】
　式（ＩＶ）のケイ素含有化合物がアルコキシ官能性ケイ素含有化合物である、これらの
実施形態のあるものでは、式（ＩＶ）のＸ２は少なくとも１つＣ１－Ｃ４アルコキシ基を
含む。関連する実施形態では、式（ＩＶ）の各個別のＸ２はＣ１－Ｃ４アルコキシ基であ
る。
【００６０】
　特定の実施形態では、式（ＩＶ）のケイ素含有化合物は、シラノール官能性シラン又は
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シロキサンなどのシラノール官能性ケイ素含有化合物であってもよい。他の実施形態では
、式（ＩＶ）のケイ素含有化合物は、アルコキシ官能性シラン又はシロキサンなどのアル
コキシ官能性ケイ素含有化合物であってもよい。更に他の実施形態では、式（ＩＶ）のケ
イ素含有化合物は、クロロ官能性シラン又はシロキサンなどのクロロ官能性ケイ素含有化
合物であってもよい。更に他の実施形態では、式（ＩＶ）のケイ素含有化合物は、シラノ
ール官能性ケイ素含有化合物及びアルコキシ官能性ケイ素含有化合物の任意の組合せを含
む。更に他の実施形態では、式（ＩＶ）のケイ素含有化合物は、クロロ官能性ケイ素含有
化合物の任意の組合せを含む。
【００６１】
　式（ＩＶ）のケイ素含有化合物がクロロ官能性ケイ素含有化合物である実施形態では、
加水分解性基Ｘ２はＣｌに限定される。
【００６２】
　前述の成分（ｂ）は、次の化合物により例示されもよい。トリメチルシロキシ基により
キャップされた両方の分子末端を有するメチルビニルシロキサン及びジメチルシロキサン
のコポリマー、トリメチルシロキシ基によりキャップされた両方の分子末端を有するメチ
ルビニルポリシロキサン、トリメチルシロキシ基によりブロックされた両方の分子末端を
有するメチルアリールシロキサン、メチルビニルシロキサン、及びジメチルシロキサンの
コポリマー、ジメチルビニルシロキシ基によりキャップされた両方の分子末端を有するメ
チルビニルシロキサン、ジメチルビニルシロキシ基によりキャップされた両方の分子末端
を有するジメチルポリシロキサン、ジメチルビニルシロキシ基によりキャップされた両方
の分子末端を有するメチルビニルポリシロキサン、ジメチルビニルシロキシ基によりキャ
ップされたメチルビニルシロキサン及びジメチルシロキサンのコポリマー、ジメチルビニ
ルシロキシ基によりブロックされた両方の分子末端を有するメチルアリールシロキサン、
メチルビニルシロキサン、及びジメチルシロキサンのコポリマー、式Ｒ１

３ＳｉＯ１／２

、Ｒ１
２Ｒ２ＳｉＯ１／２、及びＳｉＯ４／２により表されるシロキシ単位により構成さ

れるオルガノポリシロキサンコポリマー；式Ｒ１
２Ｒ２ＳｉＯ１／２、及びＳｉＯ４／２

により表されるシロキシ単位により構成されるオルガノポリシロキサンコポリマー；式Ｒ
１Ｒ２ＳｉＯ２／２、及びＲ１ＳｉＯ３／２により表されるシロキシ単位により構成され
るオルガノポリシロキサンコポリマー；式Ｒ１Ｒ２ＳｉＯ２／２、及びＲ２ＳｉＯ３／２

により表されるシロキシ単位により構成されるオルガノポリシロキサンコポリマー、又は
前述のオルガノポリシロキサンの２つ以上の混合物。上記の式で、Ｒ１は、前述のアルキ
ル基、アリール基、アラルキル基、及びハロゲン化アルキル基などのアルケニル基以外の
一価炭化水素基を表してもよい。更に、上記の式でＲ２は、上記に掲げたものに類似のア
ルケニル基を表してもよい。上記の式中のアルケニル基は特に限定されないが、典型的に
はビニル、アリル、ブテニル、ペンテニル、ヘキセニル、ヘプテニル、又はシクロヘキセ
ニル基の１つ以上として定義される。それぞれのアルケニル基は、同一であってもよく、
又は異なっていてもよく、かつそれぞれは、他のもの全てから独立に選択されてもよい。
【００６３】
　式（ＩＶ）の加水分解性基Ｘ２がＣｌである特定の実施形態では、成分（Ａ１）は、ア
ルカリ土類金属水酸化物又はアルカリ土類金属水酸化物水和物（ａ）と対照的に、成分（
ｂ）とアルカリ土類金属酸化物（ａ’）との反応生成物として形成されてもよい。代表的
なアルカリ土類金属酸化物（ａ’）は酸化バリウム又は酸化ストロンチウムを含む。
【００６４】
　成分（Ｂ１）は、１分子当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオ
ルガノポリシロキサンである。成分（Ｂ１）の組成物は成分（Ｂ）に上述したのと同一の
組成物であり、ここでは繰り返さない。
【００６５】
　本発明の組成物では、成分（Ｂ１）は、成分（Ａ１）中のアルケニル官能基と反応し、
それを消費するのに充分なＳｉＨ基を提供するように、組成物の硬化に充分な量で使用さ
れなければならない。機械的強度の減少無しで充分な硬化を確保するために、成分（Ｂ１
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）は、成分（Ａ１）の各１００重量部に対して０．１～１００重量部の量で使用されなけ
ればならない。
【００６６】
　成分（Ｃ１）は本発明の組成物の硬化を促進するヒドロシリル化触媒である。成分（Ｃ
１）の組成物は成分（Ｄ）に上述したのと同一の組成物であり、ここでは繰り返さない。
【００６７】
　本発明の組成物では、成分（Ｃ１）は、アリール基含有シロキサン組成物の硬化を促進
するのに充分な量で使用されなければならない。特に、本発明の組成物では、成分（Ｃ１
）中に含有される金属形白金の量が、重量単位で、０．１～５００ｐｐｍの範囲、より好
ましくは１～５０ｐｐｍの範囲に留まる量で成分（Ｃ１）を使用することが好ましい。
【００６８】
　特定の実施形態では、成分（Ａ１）中のアルケニル基に対する成分（Ｂ１）中のケイ素
に結合した水素原子のモル比（すなわち、ＳｉＨ／Ｖｉモル比）は、１／１以上、あるい
は１／１～３／１、あるいは１／１～１．２／１である。
【００６９】
　これらのアリール基含有シロキサン組成物の中へのアルカリ土類金属の組み込みは、上
述の実施形態のいずれでも、１７０℃以上の温度及び空気中での付加硬化されたアリール
基含有シロキサン組成物の変色を低減する。これらのアリール基含有シロキサン組成物の
中へのアルカリ土類金属の組み込みは、そのような硬化組成物の形成のための硬化条件を
変えるか、又は他の方法で変化させず、かつそのような硬化組成物の物理的性質に悪影響
を及ぼさない。換言すれば、本発明のアリール基含有シロキサン組成物から形成される付
加硬化組成物は、安定化された付加硬化アリール基含有シロキサン組成物である。顕著な
こととしては、本発明によるアルカリ土類金属を含むアリール基含有シロキサン組成物は
、１５０℃以下の温度でなお硬化し、硬化組成物は、約１．５５の屈折率をなお有し、Ｌ
ＥＤを水、酸化、又は他の腐食性化合物から保護するバリア性をなお提供する。このよう
に、本発明によるアリール基含有シロキサン組成物は、一貫した光透過率が望まれる発光
素子中でＬＥＤを保護するための封入層としての使用に理想的に適している。
【００７０】
　特定の追加の実施形態では、例えばアリール基含有シロキサン組成物が発光素子で使用
するための封入材組成物として使用されるか（すなわち、封入材組成物が発光素子中でＬ
ＥＤを保護するための封入層を形成する場合）、又は半導体成分の形成に別法で使用され
る実施形態では、典型的には追加の成分が組成物中に含まれる。そのような追加の成分は
、硬化封入層に追加の物理的性質を提供するか、又は適用及び硬化に先立ってアリール基
含有シロキサン組成物に追加の取扱い性を提供することもある。
【００７１】
　本発明のアリール基含有シロキサン組成物中に独立に含まれてもよい追加の成分の非限
定的な一覧としては、ヒドロシリル化阻害剤、無機蛍光体、スペーサー、熱伝導性及び／
又は熱不導性充填剤、補強性及び／又は非補強性充填剤、電導性及び／又は非電導性充填
剤、充填剤処理剤、接着促進剤、可塑剤、溶媒又は希釈剤、湿潤剤、界面活性剤、表面不
動化剤、フラックス剤、殺菌剤、シリコーン流体、シリコーンワックス、増粘剤又はチク
ソトロピー剤などの流動性改善剤又は堆積防止剤又は垂れ下がり防止剤、粘着剤、酸受容
剤、ヒドロシリル化安定剤、熱安定剤などの安定剤及び／又はＵＶ安定剤、顔料、染料な
どが挙げられるが、これに限定されない。前述の添加物の例は、参照により本明細書中に
組み込まれているＢｈａｇｗａｇａｒらへのＷＯ２０１２／１０２８５２Ａ１に記述され
ているが、本発明を限定するものでない。本発明のゲル及び／又は電子物品は、前述の添
加剤のいずれかの任意の１つ以上を含まなくてもよいことも企図される。これらの添加物
のいくつかを下記に詳述する。
【００７２】
　ヒドロシリル化阻害剤が、本発明のアリール基含有シロキサン組成物のポットライフを
調整するのに添加されてもよい。そのような阻害剤は、１－エチニル－１－ヒドロキシシ
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クロヘキサン、３－メチル－１－ブチン－３－オル、３，５－ジメチル－１－ヘキシン－
３－オル、３－メチル－１－ペンテン－３－オル、フェニルブチノールなどのアセチレン
系アルコール、アセチレン系アルコール、３－メチル－３－ペンテン－１－イン、３，５
－ジメチル－３－ヘキセン－１－イン、トリアリルイソシアヌレート、ポリビニルシロキ
サン、及び有機リン化合物、及びフマレート又はマレエートであってもよい。ヒドロシリ
ル化阻害剤は、アリール基含有シロキサン組成物の１～１０００ｐｐｍ、あるいは５～２
０００ｐｐｍ、あるいは１０～５００ｐｐｍのヒドロシリル化阻害剤を含み得る。
【００７３】
　任意の無機蛍光体を白色光発光半導体コンポーネントの製造のためにアリール基含有シ
ロキサン組成物の中に添加することができ、ＣｅドープされたＹＡＧ蛍光体、ＹＡＧ：Ｃ
ｅ（Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：Ｃｅ３＋）などのＹ、Ｌｕ、Ｓｃ、Ｌａ、Ｇｄ及びＳｍから選択
された少なくとも１つ元素及びＡｌ、Ｇａ及びＩｎから選択された少なくとも１つの元素
を含有するセリウムドープされたガーネット蛍光体、及びＹ３Ｇａ５Ｏ１２：Ｃｅ３＋、
Ｙ（ＡｌＧａ）５Ｏ１２：Ｃｅ３＋及びＹ（ＡｌＧａ）５Ｏ１２：Ｔｂ３＋などの希土類
によりドープされた他のガーネット、並びにＳｒＳ：Ｃｅ３＋、Ｎａ、ＳｒＳ：Ｃｅ３＋

、Ｃｌ、Ｓｒｓ：ＣｅＣｌ３、ＣａＳ：Ｃｅ＋３及びＳｒＳｅ：Ｃｅ３＋などの希土類に
よりドープされたアルカリ土類金属硫化物、例えばＣａＧａ２Ｓ４：Ｃｅ３＋及びＳｒＧ
ａ２Ｓ４：Ｃｅ３＋などの希土類によりドープされたチオガレート、及び例えばＹＡｌＯ

３：Ｃｅ３＋、ＹＧａＯ３：Ｃｅ３＋、Ｙ（ＡｌＧａ）Ｏ３：Ｃｅ３＋などの希土類によ
りドープされたアルミネート、及び例えばＹ２ＳｉＯ５：Ｃｅ３、及びイットリウム化合
物、スカンジウム化合物又はランタン化合物の全てなどの希土類によりドープされたオル
トシリケートＭ２ＳｉＯ５：Ｃｅ３＋（Ｍ：Ｓｃ、Ｙ、Ｓｃ）が挙げられる。
【００７４】
　この蛍光体固体は、ミクロンサイズ又はナノメートルサイズの粉末（物体）であること
ができる。表面は変成又は非変成であってよい。それらは配合物の中に使用される混合物
又は単一のものであることができる。それらはシリコーン配合物に可溶性又は不溶性であ
ることができる。それらは、他の固体キャリア上にドープし、次いで固体配合物の中に添
加することができる。
【００７５】
　蛍光体含有量は、アリール基含有シロキサン組成物の全重量の０～６０重量パーセント
、あるいは１～６０重量パーセント、あるいは３～５０重量パーセントであってもよい。
【００７６】
　本発明のアリール基含有シロキサン組成物で使用され得る代表的な充填剤としてはヒュ
ームドシリカ、沈降シリカ、及びシリカエアロゲルなどのシリカ粉末が挙げられる。特定
の実施形態では、シリカ粉末の表面は、オルガノクロロシラン、オルガノジシラザン及び
環状オルガノポリシラザンなどの様々な剤により処理することができる。本発明のアリー
ル基含有シロキサン組成物中に含まれ得る他の代表的な充填剤は、表面処理又は非処理の
アルミナ粉末を含む。充填剤は、アリール基含有シロキサン組成物の全重量の０．１～２
０重量パーセントであってもよい。
【００７７】
　更に、アリール基含有シロキサン組成物は、アリール基含有シロキサン組成物の全重量
の０．１～２０重量パーセントの量で添加されるガラスマイクロカプセルを含んでもよい
。
【００７８】
　アリール基含有シロキサン組成物は、ニートで又は処理及び適用のために組成物の粘度
を低減するために添加される１つ又は多数の溶媒又は希釈剤の存在下で作製されてもよい
。溶媒又は希釈剤の例としては、メタノール、エタノール、イソプロパノール、ブタノー
ル、又はｎ－プロパノールなどのアルコール、例えば、アセトン、メチルエチルケトン、
又はメチルイソブチルケトンなどのケトン、例えば、ベンゼン、トルエン、又はキシレン
などの芳香族炭化水素、例えば、ヘプタン、ヘキサン、又はオクタンなどの脂肪族炭化水
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素、例えば、プロピレングリコールメチルエーテル、ジプロピレングリコールメチルエー
テル、プロピレングリコールｎ－ブチルエーテル、プロピレングリコールｎ－プロピルエ
ーテル、又はエチレングリコールｎ－ブチルエーテルなどのグリコールエーテル、例えば
、ジクロロメタン、１，１，１－トリクロロエタン、又は塩化メチレンなどのハロゲン化
炭化水素、クロロホルム、ジメチルスルホキシド、ジメチルホルムアミド、アセトニトリ
ル、テトラヒドロフラン、揮発油、石油スピリット、又はナフサが挙げられる。使用され
る場合、溶媒又は希釈剤は、アリール基含有シロキサン組成物の全重量の５％～７０％を
占めてもよい。
【００７９】
　本発明による硬化型アリール基含有シロキサン組成物は、成分（Ａ）～（Ｄ）又は（Ａ
１）～（Ｃ１）及び任意の追加の添加物を単純に混合することにより形成されてもよい。
貯蔵安定性の理由により硬化型組成物を二液以上、好ましくは二液で提供することが好ま
しいが、硬化型アリール基含有シロキサン組成物は一液で提供されてもよい。次いで、使
用に先立って、二液組成物を必要とされる比率で混合してもよい。成分を二液以上の硬化
型アリール基含有シロキサン組成物に正しい方法で分配して、貯蔵安定性を促進すること
が重要である。従って、ヒドロシリル化触媒（（Ｄ）又は（Ｃ１）のいずれか）が１分子
当たり少なくとも２つのケイ素に結合した水素原子を有するオルガノポリシロキサン（（
Ｂ）又は（Ｂ１）のいずれか）から分離して貯蔵されるならば、アリール基含有シロキサ
ン組成物は多くの方法で配合することができる。それぞれの成分及び添加物各々の予備反
応させた組合せも二液システムで使用することができる。例えば、上述の成分（Ｂ）及び
／又は（Ａ）及び／又は（Ｃ）との混合に先立ち、特定の実施形態で説明した成分（Ａ）
及び（Ｄ）及び／又は（Ｃ）を予備形成及び貯蔵してもよい。別の例として、上述の成分
（Ｂ１）及び／又は（Ａ１）との混合に先立ち、成分（Ａ１）及び（Ｃ１）を予備形成及
び貯蔵してもよい。
【００８０】
　これらの実施形態のあるものでは、そのような成分及び／又は添加物の混合物が実質的
に非反応性であり、従って貯蔵安定性であれば、主成分及び／又は添加物の組合せを以降
の使用のために予備混合及び貯蔵してもよい。
【００８１】
　発光素子用に封入層を形成するために、任意の追加の成分を含む上述のアリール基含有
シロキサン組成物の形成に使用される成分の各々を機械的ミキサーで一緒に混合して、混
合物を形成することができ、あるいはスパチュラにより手混合して、混合物を形成しても
よい。機械的混合は、プラネタリーミキサー、ロスミキサー、ホバートミキサー、パドル
ミキサー、Ｖブレンダー、リボンブレンダー、ダブルコーンブレンダー、高剪断ミキサー
、歯科用ミキサーを含むドラムブレンダー、ブルテックスミキサー、ニーダー及びローラ
ーミキサーなどの混練ミキサーなどの任意の好適な形式の工業用ミキサーであってもよい
。
【００８２】
　次いで、注型、又はコーティング機械（ブラシ、スプレー）、又はスプルーピッカー、
コンプレッサー、注入機、押し出し機などの工業用分注機により、得られた液体混合物を
基板（発光素子上のＬＥＤ上など）上、又は金型又は素子の中に分注することができる。
【００８３】
　次いで、液体混合物を、熱及び／又は光、及び／又は水分、及び／又は輻射線、及び／
又は乾燥により固体に固化してもよい。次いで、固化した混合物を５０～２５０℃、ある
いは７０～２００℃、あるいは１００～１６０℃の硬化温度に２分間～１０時間、あるい
は１０分間～２時間加熱することにより、混合物を硬化して安定化アリール基含有シロキ
サン組成物を形成する。
【００８４】
　当業者ならば本明細書で教示された本発明を理解及び評価することができるので、以下
の例が提示され、これらの例を使用して、添付の特許請求の範囲に見出される本発明の範
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囲の限定に使用すべきでないことが理解される。
　比較例
　１．ＰｈＭｅシロキサン流体（Ｄｏｗ　Ｃｏｒｎｉｎｇ７１０）中のバリウム含有熱安
定化組成物の評価
　Ａ．バリウム熱安定化組成物の作製
【００８５】
　メカニカルスターラー及び加熱油浴を備えたオープンフラスコ中で設定量のＢａ（ＯＨ
）２・８Ｈ２Ｏ固体を約５０グラムのジメチルシラノール末端フェニルメチルシロキサン
流体（ＭＯＨ－ＤＰｈ

２．８－ＭＯＨ）の中に添加し、混合して分散物を形成する。この
混合分散物を１３０～１４０℃で３０～４５分間保持して、無色の均一な溶液を形成し、
次いで冷却して、生成物（下記の表１中に示す試料１～７）を得た。ミキサーが１２．５
重量％バリウムまで増加したとき、無色の試料は透明な無色の液体から混濁したペースト
に転換された。新しいピークが９１８ｃｍ－１に出現したとき、ＦＴＩＲスペクトルは生
成物の分子中にＢａ－Ｏ－Ｓｉ結合の存在を確認した。バリウム含有量をＩＣＰ分光計に
より測定した。
【００８６】
　反応条件及び生成物のキーの特徴を下記の表１に要約する。
【表１】

 
【００８７】
　表１は、試料１及び２が下記で更に説明するアリールシロキサン組成物中で評価される
べき充分な光学透明性をもたらたことを確認した。
　Ｂ．フェニルシロキサン流体を備えたバリウム熱安定化組成物の変色に対する評価
【００８８】
　０．６グラムの試料１又は試料２を２０グラムのフェニルシロキサン流体（Ｄｏｗ　Ｃ
ｏｒｎｉｎｇ（登録商標）７１０流体）の中に導入して、３４ｐｐｍ（試料１）及び３１
０ｐｐｍ（試料２）のバリウム含有量を得た。５パーツパーミリオンの白金（（１）Ｓｐ
ｅｉｅｒ触媒：イソプロパノール中のＰｔ（ＩＩ）錯体（（Ｈ２ＰｔＣｌ６ｘＨ２Ｏ）、
［（Ｃ３Ｈ６）ＰｔＩＩＣｌ２］２）又は（２）Ｋａｒｓｔｅｄｔ触媒：Ｐｔ（０）錯体
、Ｐｔ０

２（ＤＶＴＭＤＳ）３）の添加又は無添加で試料を作製した。作製した試料を下
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【００８９】
　生成試料（実施例Ａ１～Ａ３、Ｂ１～Ｂ３、及びＣ１～Ｃ３）は室温で全てクリアで、
無色の液体混合物であった。生成試料を空気の存在下で２３５℃に５時間暴露した。ＵＶ
－Ｖｉｓ分光計（Ｓｈｉｍａｚｕ　ＵＶ－２４０１）を使用して、エージングした液体試
料の光透過率を測定した。液体試料の４５０ｎｍでの透過率（この領域での吸光度は黄変
と一致する）を８００ｎｍでの透過率（黄変材料でも高透過率領域）に正規化した。各試
料のパーセント透過率（％Ｔ＠４５０／８００）を変色評価に対して使用した。高％Ｔ＠
４５０／８００値は４５０ｎｍでの低吸光度、従って低黄色外観を示す。
　結果を下記の表３に示す。
【表２】
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【表３】

 
【００９０】
　表３中の結果は、実施例Ａ１～Ａ３に示すようにＰｈＭｅシロキサン流体（Ｄｏｗ　Ｃ
ｏｒｎｉｎｇ（登録商標）７１０流体）が高温エージング時、白金の不存在下又は熱安定
性添加物無しで、色が安定することを示した。しかしながら、白金触媒の存在下では、付
加硬化されたフェニルシロキサン封入層配合物用の触媒として使用される通常の装填量で
は、ＰｈＭｅシロキサン流体（Ｄｏｗ　Ｃｏｒｎｉｎｇ（登録商標）７１０流体）はエー
ジング時に黄変した（実施例Ｂ１及びＣ１を参照）。しかしながら、実施例Ｂ２～Ｂ３及
びＣ２～Ｃ３に示すように、熱安定性添加物の添加は、黄変の量を大きく低減した。
　２．封入層向けのバリウム熱安定性組成物へのビニル基導入の評価
　Ａ．バリウム含有ビニルシロキサン（ＲＶｉ１）の作製
【００９１】
　３００グラムのジフェニルジシラノール、９０グラムのフェニルトリメトキシシラン、
７５グラムのジビニルジメトキシシラン、５１．６グラムのビニルジメチルメトキシシラ
ン、１．１７グラムのＢａ（ＯＨ）２・Ｈ２Ｏ及び１２０グラムのキシレンを、メカニカ
ルスターラー、冷却コンデンサー、温度計及び加熱浴を備えたフラスコに添加した。混合
物を還流まで加熱し、還流温度で５～６時間保持した。冷却しながら、液体を活性炭によ
り精製し、次いで０．２２μｍ孔径の１つのフィルターで濾過した。濾過後溶液を減圧下
８５℃で３時間ストリッピングした。最終生成物（ＲＶｉ１）として、２９Ｓｉ　ＮＭＲ
でキャラクタリゼーションして組成：ＤＰｈ２

０．４６Ｔｐｈ
０．２０ＤＶｉ

０．１９Ｍ
Ｖｉ

０．１５を有する、透明な、無色の粘稠な液体を得た。
　Ｂ．バリウム含有ビニルシロキサン（ＲＶｉ２）の作製
【００９２】
　３００グラムのジフェニルジシラノール、７２グラムのビニルトリメトキシシラン、９
３グラムのジビニルジメトキシシラン、１．１７ｇのＢａ（ＯＨ）２・Ｈ２Ｏ及び１６０
グラムのキシレンを、メカニカルスターラー、冷却コンデンサー、温度計及び加熱浴を備
えたフラスコに添加した。混合物を還流まで加熱し、還流温度で５～６時間保持した。冷
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却しながら、液体を活性炭により精製し、次いで０．２２μｍ孔径の１つのフィルターで
濾過した。濾過後溶液を減圧下８５℃で３時間ストリッピングした。最終の生成物（ＲＶ
ｉ２）として、Ｓｉ　ＮＭＲでキャラクタリゼーションして最終生成物（ＲＶｉ２）及び
組成：ＤＰｈ２

０．５４ＤＶｉ
０．２７ＴＶｉ

０．１９を有する、透明な、無色の粘稠な
液体を得た。
　Ｃ．ＲＶｉ１又はＲＶｉ２を含む封入材組成物の作製
【００９３】
　次に、２０重量パーセントのＲＶｉ１又はＲＶｉ２を市販の封入材（Ｄｏｗ　Ｃｏｒｎ
ｉｎｇ（登録商標）ＯＥ６６３０シリコーンＬＥＤ封入材）に添加することにより、封入
材組成物を作製した。追加のＳｉＨ含有シロキサン（ＭＨ

０．６ＴＰｈ
０．４）をこの混

合物に添加して、ＲＶｉ１又はＲＶｉ２いずれかにより導入された追加のビニルとバラン
スをとり、このようにして１．０２の全体のＳｉＨ／Ｖｉモル比を維持した。
【００９４】
　３グラムの生成配合物（２ｐｐｍの白金触媒装填量の）を作製し、小さいアルミニウム
パンに加え、熱風乾燥器中１２０℃で硬化させた。１２０℃でのゲル化時間（試料表面を
小さい木製だぼにより周期的に探りを入れることによりモニターした固化までの時間）を
求め、試料を高温エージングに先立ち１５０℃で３０分間後硬化させた。次いで、試料を
空気中２３４℃に７０時間暴露し（高温エージング）、ＢＹＫ比色計を用いて、黄変をｂ
＊値（ｂ＊値が高い程、より黄変が検出される）として光学的に定量化する黄変（変色）
度を求めた。ゲル化時間及び黄変の試験結果を下記の表４に示す。
【表４】

 
【００９５】
　表４中の結果は、封入材組成物（試料Ｅ及びＦ）へのバリウムの導入が、コントロール
試料（試料Ｄ）と比較して封入材組成物の変色を低減したということを確かに示す。
【００９６】
　更に、Ｍ単位経由でのビニル官能基の導入（試料Ｅ）はゲル化時間に著しく影響せず、
Ｔシロキシ単位経由でのビニル官能基の組み込み（試料Ｆ）はゲル化時間に著しく影響し
た。
　３．バリウムにより変成された封入材組成物の変色に対する評価
　Ａ．バリウム含有ビニルシロキサン（ＲＶｉ３）の作製
【００９７】
　１００．０グラムの部分縮合したフェニルシルセキオキサン樹脂（５重量パーセントＯ
Ｈ基を含むＴＰｈ）、２８グラムのビニルジメチルメトキシシラン（ＶｉＭｅ２ＳｉＯＭ
ｅ））、０．３８グラムの水酸化バリウム水和物（Ｂａ（ＯＨ）２・Ｈ２Ｏ）、及び８０
グラムのキシレンをスターラー、温度計、冷却コンデンサー、ガス入口／出口及び油浴を
備えたフラスコ中に添加した。窒素により１０分間パージした後、システムを還流温度（
８０～８１℃）まで加熱し、５時間保持した。透明な溶液を約４０℃まで冷却し、２．０
グラムの活性炭粉末を添加した。撹拌を室温で一夜維持し、混合物を０．４５μｍ孔径の
ナイロン膜から濾過した。次いで、溶液を減圧において８５～８７℃、約３時間蒸発させ
て、全ての揮発性化合物を除去した。最終生成物（ＲＶｉ３）を屈折率１．５５０４（８
０℃）の透明な、無色の固体として得、ＴＰｈ

０．７５ＭＶｉ
０．２５の分子組成を２９

Ｓｉ　ＮＭＲスペクトル分析により求めた。
　Ｂ．低減したバリウム含有量のバリウム含有ビニルシロキサン（ＲＶｉ４）の作製
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【００９８】
　水酸化バリウム水和物（Ｂａ（ＯＨ）２・Ｈ２Ｏ）含有量を０．１５グラムまで低減し
たことを除いて、上記のＲＶｉ３と同一の方法でＲＶｉ４を作製した。
　Ｃ．ＲＶｉ３又はＲＶｉ４を含む硬化フェニルシロキサン封入組成物の作製及び評価
【００９９】
　ＲＶｉ３及びＲＶｉ４を表５に示す次の組成によりフェニルシロキサン封入組成物の中
に配合した。
【表５】

 
【０１００】
　表５のフェニルシロキサン封入組成物を評価するために、３グラムの配合物（２ｐｐｍ
の白金触媒装填量の）を作製し、小さいアルミニウムパンに入れ、熱風乾燥器中１２０℃
で硬化させた。１２０℃でのゲル化時間（試料表面を小さい木製だぼにより周期的に探り
を入れることによりモニターした固化までの時間）を求め、試料を高温エージングに先立
ち１５０℃で３０分間後硬化させた。次いで、試料を空気中２３４℃に７０時間暴露し（
高温エージング）、ＢＹＫ比色計を用いて、黄変をｂ＊値（ｂ＊値が高い程、より黄変が
検出される）として光学的に定量化する黄変（変色）度を求めた。ゲル化時間及び黄変の
試験結果を下記の表６に示す。
【表６】

 
【０１０１】
　試料Ｇ及びＨが示すように、上記の表４中の試料Ｄと比較すると、硬化封入層の作製に
使用される封入組成物の合成へのバリウムの添加は、ゲル化時間に著しい影響を及ぼさず
に、封入層のエージング時の低減した黄変をもたらした。
【０１０２】
　本開示は代表的に記載したものであり、使用されている用語は、限定ではなく、記述の
語の本質にあるように意図されているということを理解すべきである。明らかに本発明の
多くの改良及び変更が上記教示から可能である。それゆえ、本開示は、添付の特許請求の
範囲内で、具体的な説明以外の方法で実施され得るということを理解すべきである。
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