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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
第１の接着促進剤を含有する第１の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を８０～１
５０℃で硬化してなる硬度ＪＩＳ　Ａ　５０未満の第１のシリコーン層上に第２の接着促
進剤を含有する第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を塗布し、
　前記第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を８０～１５０℃でステップキュ
アして硬度ＪＩＳ　Ａ　５０以上の第２のシリコーン層を形成することを特徴とするシリ
コーン積層体の製造方法。
【請求項２】
第２の接着促進剤を含有する第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を８０～１
５０℃で硬化してなる硬度ＪＩＳ　Ａ　５０以上の第２のシリコーン層上に第１の接着促
進剤を含有する第１の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を塗布し、
　前記第１の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を８０～１５０℃でステップキュ
アして硬度ＪＩＳ　Ａ　５０未満の第１のシリコーン層を形成することを特徴とするシリ
コーン積層体の製造方法。
【請求項３】
前記第１及び／又は第２の接着促進剤が一分子中に少なくとも一つのアルコキシ及び／又
は少なくとも一つのアルコキシオキシアルキル基を有する有機ケイ素化合物であることを
特徴とする請求項１又は２記載の製造方法。
【請求項４】
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前記第１及び／又は第２の接着促進剤がケイ素原子に結合した少なくとも一つのアルケニ
ル基及び／又はケイ素原子に結合した少なくとも一つの水素原子を更に有することを特徴
とする請求項３記載の製造方法。
【請求項５】
前記第１及び／又は第２の接着促進剤が少なくとも一つのエポキシ基を更に有することを
特徴とする請求項３又は４記載の製造方法。
【請求項６】
前記第１及び／又は第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物が無機系充填剤を含
有しないことを特徴とする請求項１乃至５のいずれかに記載の製造方法。
【請求項７】
前記シリコーン積層体が光学的に透明であることを特徴とする請求項１乃至６のいずれか
に記載の製造方法。
【請求項８】
前記シリコーン積層体が光学素子の少なくとも一部であることを特徴とする請求項１乃至
７のいずれかに記載の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、硬度の異なる複数のシリコーン層の積層物であるシリコーン積層体の製造方
法に関し、特に、軟質シリコーン層上に硬質シリコーン層が形成され、各層がその界面に
おいて強固に密着して一体化し、基材への接着性にも優れたシリコーン積層体の製造方法
に関する。
【背景技術】
【０００２】
　シリコーンゲル等の軟質シリコーン弾性体は、優れた柔軟性や応力緩和特性を有するこ
とが知られているが、形状保持性や強度に乏しかったり、表面に粘着性があったりして取
り扱い作業性に劣るという問題があった。この問題を解決するために、下層として軟質シ
リコーン弾性体層を有し、その上に相対的に硬度の高い硬質シリコーン弾性体からなる上
層を積層したシリコーン積層体が提案されている。例えば、特開昭６２－１４８９０１号
公報及び特開昭６２－２３９１０６号公報では、硬度の異なる複数のシリコーン弾性体層
の積層体を備えた光学材料が提案されており、特開２０００－１５０９６８号公報でも相
対的に軟質のシリコーン内層と相対的に硬質のシリコーン外層を有するＬＥＤ等の光学素
子のカバー用シリコーン積層体が提案されている。しかし、硬化性シリコーン組成物、特
に付加硬化型シリコーン組成物からなる複数のシリコーン層を用いて積層体を形成する場
合、各層間の接着が困難であり、強固に一体化した積層体を得ることが困難であった。
【０００３】
　この問題を解決する方法として、特開平５－６９５１１号公報及び特開平５－６９５１
２号公報では、比重又は相溶性の異なる硬化性シリコーン組成物からなる複数の層を同時
に硬化させて、シリコーンゲル基層とシリコーンエラストマー又はシリコーンレジンから
なる表面層とを有するシリコーン積層体の製造方法が提案されている。しかし、この方法
においては各層の厚みの制御が困難であり、両層間の界面が不均一になったり、各層の硬
度等の制御も困難であるという問題があった。
【０００４】
　一方、特開平１－３４３７０号公報では、硬化後のシリコーンゲル層と硬化後のシリコ
ーンエラストマー層を単に張り合わせる方法が提案されている。しかし、この方法では、
各層間の接着力が弱く、また、張り合わせた積層物を基材と組み合わせて使用する場合に
、当該積層物と当該基材との接着性も弱いという問題があった。
【特許文献１】特開昭６２－１４８９０１号公報
【特許文献２】特開昭６２－２３９１０６号公報
【特許文献３】特開２０００－１５０９６８号公報
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【特許文献４】特開平５－６９５１１号公報
【特許文献５】特開平５－６９５１２号公報
【特許文献６】特開平１－３４３７０号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明の目的は、付加硬化型シリコーン組成物の硬化物である、硬度の異なる複数のシ
リコーン層からなる積層体であって、各層が強固に一体化され、且つ、基材と組み合わせ
て使用する際の当該基剤の接着性にも優れたシリコーン積層体を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明者らは、鋭意検討の結果、接着促進剤を配合した付加硬化型シリコーン組成物を
硬化して得られた軟質又は硬質シリコーン層の一方の上に、同じく接着促進剤を含有する
付加硬化型シリコーン組成物を塗布し、当該組成物を硬化させて前記硬質又は前記軟質シ
リコーン層の他方を形成することによって上記目的が達成されることを見出し、本発明を
完成した。
【０００７】
　すなわち、本発明の一方の態様は、第１の接着促進剤を含有する第１の付加硬化型オル
ガノポリシロキサン組成物を硬化してなる硬度ＪＩＳ　Ａ　５０未満の第１のシリコーン
層上に第２の接着促進剤を含有する第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を塗
布し、当該第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を硬化して硬度ＪＩＳ　Ａ　
５０以上の第２のシリコーン層を形成することを特徴とするシリコーン積層体の製造方法
である。
【０００８】
　また、本発明の他方の態様は、第１の接着促進剤を含有する第１の付加硬化型オルガノ
ポリシロキサン組成物を硬化してなる硬度ＪＩＳ　Ａ　５０未満の第１のシリコーン層上
に第２の接着促進剤を含有する第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を塗布し
、当該第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を硬化して硬度ＪＩＳ　Ａ　５０
以上の第２のシリコーン層を形成することを特徴とするシリコーン積層体の製造方法であ
る。
【０００９】
　前記第１及び／又は第２の接着促進剤は、一分子中に少なくとも一つのアルコキシ基及
び／又は少なくとも一つのアルコキシオキシアルキル基を有する有機ケイ素化合物である
ことが好ましく、更に、ケイ素原子に結合した少なくとも一つのアルケニル基及び／又は
ケイ素原子に結合した少なくとも一つの水素原子、及び／又は、少なくとも一つのエポキ
シ基を有することが好ましい。
【００１０】
　また、前記第１及び／又は第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物は無機系充
填剤を含まなくともよい。
【００１１】
　本発明のシリコーン積層体は光学的に透明とすることができるので各種の光学部品とし
て好適であり、例えば、光学素子の全部又は少なくとも一部を構成することができる。
【発明の効果】
【００１２】
　本発明によれば、硬度が異なるシリコーン層間が強固に接着され全体として良好に一体
化された、基材との接着性も良好なシリコーン積層体を得ることができる。そして、本発
明では、各シリコーン層の厚み及び硬度の制御を容易に行うことが可能であるので、所望
の物理的特性を備えたシリコーン積層体を得ることができる。
【００１３】
　また、本発明の製造方法によって得られるシリコーン積層体はシリコーン特有の耐熱性
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・耐光性を備えており、また、光学的に透明でありうるので単独で或いは各種の基材と組
み合わせて各種の電気・電子部品又は光学素子として利用することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１４】
　本発明の製造方法において使用される第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサ
ン組成物は、付加反応用ヒドロシリル化触媒の存在下、ケイ素原子結合不飽和炭素２重結
合含有炭化水素基とケイ素原子結合水素原子とが付加反応することでオルガノポリシロキ
サンが架橋・硬化する性質を持つ組成物であり、好ましくは、
（Ａ）ケイ素原子結合アルケニル基を１分子中に少なくとも１個又は２個以上有するオル
ガノポリシロキサン
（Ｂ）ケイ素原子結合水素原子を１分子中に少なくとも１個又は２個以上有するオルガノ
ポリシロキサン
（Ｃ）付加反応用ヒドロシリル化触媒
を必須成分として含む組成物である。
【００１５】
　（Ａ）成分のケイ素原子結合アルケニル基としては、ケイ素原子に直接結合した、ビニ
ル基、アリル基、ブテニル基、ペンテニル基、ヘキセニル基等の低級アルケニル基、及び
、スチリル基等のアルケニルアリール基が例示され、好ましくは、ビニル基である。オル
ガノポリシロキサン中のアルケニル基以外の基としては、メチル基、エチル基、プロピル
基、ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、ヘプチル基等の低級アルキル基；シクロペンチ
ル基、シクロヘキシル基等のシクロアルキル基；フェニル基、トリル基、キシリル基、ナ
フチル基等のアリール基；ベンジル基、フェネチル基、３－フェニルプロピル基等のアラ
ルキル基；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、ノナフルオロブチルエチル基等のハロゲン化炭化水素基等の一価炭化水素基が例示さ
れる。前記ケイ素原子結合アルケニル基を有するオルガノポリシロキサン（Ａ）の分子構
造は、例えば、直鎖状、環状、一部分岐を有する直鎖状、分岐状が挙げられる。直鎖状、
環状、一部分岐を有する直鎖状のオルガノポリシロキサン（Ａ）の粘度は、特に制限され
るものではないが、好ましくは、２５℃において２０～１００,０００mPa・sの範囲内で
あり、特に好ましくは、２５℃において１００～１０,０００mPa・sの範囲内である。
【００１６】
　ＪＩＳ　Ａ　５０未満の硬度を有する第１のシリコーン層を形成する第１の付加硬化型
オルガノポリシロキサン組成物は、直鎖状、または一部分岐構造を含有する直鎖状の（Ａ
）成分、特に直鎖状の（Ａ）成分を含むことが好ましい。このように、基本的に直鎖状の
オルガノポリシロキサンを使用することにより、第１のシリコーン層の硬度を容易に低下
させることができる。なお、直鎖状または一部分岐構造を含有する直鎖状の（Ａ）成分の
一部を分岐状の（Ａ）成分で置き換えることは、第１の付加硬化型オルガノポリシロキサ
ン組成物の透明性を確保しつつ強度を付与する点で好ましい。
【００１７】
　一方、ＪＩＳ　Ａ　５０以上の硬度を有する第２のシリコーン層を形成する第２の付加
硬化型オルガノポリシロキサン組成物は、分岐状構造、特に高度分岐構造を有する（Ａ）
成分を含むことが好ましい。このように、分岐状のオルガノポリシロキサンを使用するこ
とにより、第２のシリコーン層の硬度を容易に高くすることが可能となり、第２のシリコ
ーン層の強度及び耐表面傷付き性が向上する。第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン
組成物中の分岐状構造を有する（Ａ）成分としては下記の式（Ｉ）：(Ｒ1ＳiＯ3/2)a(Ｒ

2

Ｒ3ＳiＯ2/2)b(Ｒ
4Ｒ5Ｒ6ＳiＯ1/2)c(ＳiＯ4/2)d(ＸＯ1/2)e…（Ｉ）

｛式中、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3、Ｒ4、Ｒ5およびＲ6は、同一の又は相異なる一価炭化水素基或い
はケイ素原子結合アルケニル基であり（但し、分子中のＲ1～Ｒ6の合計数に対して０.１
～４０モル％は前記ケイ素原子結合アルケニル基である）、Ｘは水素原子又はアルキル基
であり、ａは０または正数であり、ｂは０または正数であり、ｃは０または正数であり、
ｄは正数であり、ｅは０または正数である。但し、ａ及びｄは同時に０ではない。｝で示
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される、ケイ素原子結合アルケニル基含有シリコーンレジンが好ましい。上記式中、ｃ／
（ａ＋ｂ＋ｃ＋ｄ）は０．１～０．９の数であり、ｄ／(ａ＋ｂ＋ｃ＋ｄ)は０．１～０.
９の数であることが好ましい。
【００１８】
　上記式（Ｉ）中、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3、Ｒ4、Ｒ5およびＲ6の一価炭化水素基としては、メチ
ル基、エチル基、プロピル基、ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、ヘプチル基等の低級
アルキル基；シクロペンチル基、シクロヘキシル基等のシクロアルキル基；フェニル基、
トリル基、キシリル基、ナフチル基等のアリール基；ベンジル基、フェネチル基、３－フ
ェニルプロピル基等のアラルキル基；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、ノナフルオロブチルエチル基等のハロゲン化炭化水素基が例
示される。また、前記ケイ素原子結合アルケニル基としては、ケイ素原子に直接結合した
、ビニル基、アリル基、ブテニル基、ペンテニル基、ヘキセニル基等のアルケニル基、及
び、スチリル基等のアルケニルアリール基が例示される。但し、分子中のＲ1～Ｒ6の合計
数に対して０.１～４０モル％は前記ケイ素原子結合アルケニル基であることが必要であ
る。ケイ素原子結合アルケニル基の含有量が上記範囲の下限未満あるいは上記範囲の上限
を超えると、（ｂ）成分との反応性が低下する傾向があるので好ましくない。また、上記
式（Ｉ）中のＸとなりうるアルキル基としては、メチル基、エチル基、プロピル基、ブチ
ル基、ペンチル基、ヘキシル基、ヘプチル基等の低級アルキル基が例示される。分岐状構
造の（Ａ）成分の分子量は、特に限定されるものではないが、ポリスチレン換算の重量平
均分子量（Ｍｗ）が３００～１０，００００のものが好ましく、５００～１０，０００の
ものが更に好ましい。
【００１９】
　（Ｂ）成分のケイ素原子結合水素原子を有するオルガノポリシロキサン中の水素原子以
外の基としては、前記と同様の一価炭化水素基が例示される。このオルガノポリシロキサ
ンの分子構造は、例えば、直鎖状、環状、一部分岐を有する直鎖状、分岐状が挙げられる
。直鎖状、環状、一部分岐を有する直鎖状のオルガノポリシロキサン（Ｂ）成分の粘度は
、好ましくは、２５℃において１～１０,０００mPa・sの範囲内である。
【００２０】
　第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物において、（Ｂ）成分の配合
量は上記の組成物を硬化させるに十分な量であればよく、好ましくは、(Ａ)成分中のアル
ケニル基１モルに対して、(Ｂ)成分中のケイ素原子結合水素原子が０.３～１０モルの範
囲内となる量である。(Ａ)成分中のアルケニル基１モルに対して、(Ｂ)成分中のケイ素原
子結合水素原子の量が上記範囲の下限未満となる組成物は硬化不十分となる傾向があり、
一方、上記範囲の上限を越える組成物は、それを硬化して得られる硬化物の機械的強度が
低下する傾向があるので好ましくない。
【００２１】
　第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物において、（Ｃ）成分の付加
反応用ヒドロシリル化触媒は、上記の組成物の架橋反応を促進するための触媒であり、好
ましくは、白金系触媒である。この白金系触媒としては、塩化白金酸、塩化白金酸のアル
コール溶液、白金のオレフィン錯体、白金のアルケニルシロキサン錯体、白金黒、白金担
持のシリカが例示される。その配合量は、付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物中の
白金金属として、０．１～１０００ｐｐｍが好ましい。本組成物の白金による着色を低減
するには、好ましくは、０．１～１００ｐｐｍである。
【００２２】
　第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物には、上記の必須成分の他に
、任意の成分として、当該組成物の流動性を調節し、或いは、当該組成物を硬化して得ら
れるシリコーン層の機械強度を向上させるために、本発明の目的を損なわない限り、各種
の充填剤を配合してもよい。この充填剤としては、沈澱シリカ、フュームドシリカ、焼成
シリカ、フュームド酸化チタン等の無機系補強充填剤；粉砕石英、ケイ藻土、アルミノケ
イ酸、酸化鉄、酸化亜鉛、炭酸カルシウム等の無機系非補強充填剤；ポリメタクリレート
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樹脂等の有機系充填剤；表面をヘキサメチルシラザン、トリメチルクロルシラン、ポリジ
メチルシロキサン、ポリメチルハイドロジェンシロキサン等の有機ケイ素化合物により処
理してなる無機又は有機系充填剤が例示される。本発明で使用される充填剤は、好ましく
は、その一次粒径が０．５μｍ以下であり、さらに好ましくは、０．１μｍ以下である。
その配合量は、付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物の硬化物の光透過率が８０％以
上となるように制御されるが、典型的には付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物の１
０重量％以下、好ましくは５重量％以下、より好ましくは１重量％以下である。なお、本
発明のシリコーン積層体の透明性を重視する場合は、無機充填剤を配合しないことが好ま
しい。
【００２３】
　第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物は、その他の任意の成分とし
て、例えば、３－メチル－１－ブチン－３－オール、３，５－ジメチル－１－ヘキシン－
３－オール、３－フェニル－１－ブチン－３－オール等のアルキンアルコール；３－メチ
ル－３－ペンテン－１－イン、３，５－ジメチル－３－ヘキセン－１－イン等のエンイン
化合物；１，３，５，７－テトラメチル－１，３，５，７－テトラビニルシクロテトラシ
ロキサン、１，３，５，７－テトラメチル－１，３，５，７－テトラヘキセニルシクロテ
トラシロキサン、ベンゾトリアゾール等の付加反応抑制剤を含有することができる。この
付加反応抑制剤の含有量は、重量単位で前記組成物の１０～５０,０００ppmの範囲が好ま
しい。
【００２４】
　なお、第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物には、本発明の目的を
損なわない限り、その他の任意の成分として、染料、顔料、難燃性付与剤、溶剤等の各種
添加剤を配合してもよい。
【００２５】
　第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物をそれぞれ硬化して得られる
第１及び第２のシリコーン層の硬度は、シリコーン分野における慣用の方法によって各組
成物中の（Ａ）成分中のアルケニル基と（Ｂ）成分中のケイ素原子結合水素原子との反応
による架橋の程度を制御することによって適宜調整することが出来る。また、後述する接
着促進剤の種類及び配合量、或いは、前記充填剤の種類及び配合量によっても硬度を制御
することができる。
【００２６】
　本発明では前記第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物のそれぞれに
第１及び第２の接着促進剤が必須に配合される。第１及び第２の接着促進剤は、前記第１
及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を硬化させて得られる第１及び第２
のシリコーン層を強固に密着させて一体化させるためのものである。接着促進剤により各
層が強固に密着する結果として、本発明のシリコーン積層体の透明性がより向上するとい
う効果もある。
【００２７】
　第１及び第２の接着促進剤は、一分子中に少なくとも一つのアルコキシ基及び／又はア
ルコキシオキシアルキル基を有する有機ケイ素化合物であることが好ましい。前記接着促
進剤としては、単一の種類の有機ケイ素化合物或いは複数種類の有機ケイ素化合物の混合
物を使用することができる。前記アルコキシ基としては、メトキシ基、エトキシ基、プロ
ポキシ基及びブトキシ基等が例示され、特にメトキシ基が好ましい。前記アルコキシオキ
シアルキル基としては、メトキシメトキシ基、メトキシエトキシ基、エトキシメトキシ基
及びエトキシエトキシ基等が例示される。これらのアルコキシ基及び／又はアルコキシオ
キシアルキル基は有機ケイ素化合物のケイ素原子に直接結合していることが好ましい。
【００２８】
　この有機ケイ素化合物に含まれるアルコキシ基及びアルコキシオキシアルキル基以外の
基としては、メチル基、エチル基、プロピル基、ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、ヘ
プチル基等の低級アルキル基；シクロペンチル基、シクロヘキシル基等のシクロアルキル
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基；ビニル基、アリル基、ブテニル基、ペンテニル基、ヘキセニル基等のアルケニル基；
フェニル基、トリル基、キシリル基、ナフチル基等のアリール基；ベンジル基、フェネチ
ル基、３－フェニルプロピル基等のアラルキル基；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、ノナフルオロブチルエチル基等のハロゲン化
炭化水素基等の置換もしくは非置換の一価炭化水素基；３－グリシドキシプロピル基、４
－グリシドキシブチル基等のグリシドキシアルキル基；２－（３，４－エポキシシクロヘ
キシル）エチル基、３－（３，４－エポキシシクロヘキシル）プロピル基等のエポキシシ
クロヘキシルアルキル基；４－オキシラニルブチル基、８－オキシラニルオクチル基等の
オキシラニルアルキル基等のエポキシ基含有一価有機基；３－メタクリロキシプロピル基
等のアクリル基含有一価有機基；水素原子が例示される。
【００２９】
　この有機ケイ素化合物は、アルコキシ基及び／又はアルコキシオキシアルキル基以外に
、第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物の（Ａ）成分又は（Ｂ）成分
と反応し得る基を有することが更に好ましく、具体的には、ケイ素原子に結合したアルケ
ニル基及び／又はケイ素原子に結合した水素原子を有することが好ましい。また、各種の
基材に対して良好な接着性を付与できることから、この有機ケイ素化合物は一分子中に少
なくとも一つのエポキシ基を有するもの、好ましくは上記エポキシ基含有一価有機基を有
するものであることが好ましい。ケイ素原子に結合したアルケニル基としては、ケイ素原
子に直接結合した、ビニル基、アリル基、ブテニル基、ペンテニル基、ヘキセニル基等の
低級アルケニル基、及び、スチリル基等のアルケニルアリール基が例示され、好ましくは
、ビニル基である。
【００３０】
　このような有機ケイ素化合物としては、シラン化合物、シロキサン化合物及びポリシロ
キサン化合物、或いは、これらの混合物、例えば、一分子中にケイ素原子結合アルケニル
基、ケイ素原子結合水素原子、及び、ケイ素原子結合アルコキシ又はアルコキシオキシア
ルキル基をそれぞれ少なくとも一つずつ有するシロキサン又はポリシロキサン化合物；一
分子中にケイ素原子結合アルコキシ又はアルコキシオキシアルキル基を少なくとも一つ有
するシラン化合物、シロキサン化合物又はポリシロキサン化合物と、一分子中にケイ素原
子結合水素原子及びケイ素原子結合アルケニル基をそれぞれ少なくとも一つずつ有するシ
ラン化合物、シロキサン化合物又はポリシロキサン化合物との混合物；等が例示される。
このシラン化合物、シロキサン化合物又はポリシロキサン化合物の分子構造としては、直
鎖状、一部分枝を有する直鎖状、分枝鎖状、環状、網状が例示され、特に、直鎖状、分枝
鎖状、網状であることが好ましい。
【００３１】
　また、第１及び第２の接着促進剤としては、例えば、式：Ｒ１ＳｉＯ３／２で示される
単位、式：Ｒ１Ｒ２

ａＳｉＯ（３－ａ）／２で示される単位、Ｒ２
ｂＲ３

ｃＲ４
ｄＳｉＯ

（４－ｂ－ｃ－ｄ）／２で示される単位、及び、式：Ｒ３
ｅＲ４

ｆＳｉＯ（４－ｅ－ｆ）

／２で示される単位からなるオルガノポリシロキサン（式中、Ｒ１はエポキシ基含有一価
有機基であり、Ｒ２はアルコキシ基であり、Ｒ３はアルケニル基を除く一価炭化水素基で
あり、Ｒ４はアルケニル基であり、ａ及びｂは１又は２であり、ｃ、ｄ、ｅ及びｆは２以
下の正数であり、ｅ＋ｆは１以上の正数であり、全有機基に対するＲ１の割合は２モル％
以上であり、全有機基に対するＲ２の割合は５モル％以上であり、全有機基に対するＲ４

の割合は２モル％以上である）も使用することができる。
【００３２】
　更にまた、第１及び第２の接着促進剤としては、下記式：
（ＣＨ２＝ＣＨ（Ｒ－）ＳｉＯ１／２）ｂ（Ｒ２

３ＳｉＯ１／２）ｃ（Ｒ３Ｏ１／２）ｄ

（ＳｉＯ４／２）ｅ

（式中、Ｒ１、Ｒ２及びＲ３はアルケニル基でない炭素数１から３の一価炭化水素基であ
り、ｂ及びｄは１以上の正数であり、ｃは０以上の正数であり、（ｂ＋ｃ）／ｄは０．２
～２の数であり、（ｂ＋ｃ＋ｄ）／ｅは０．４～４の数であり、ｅは３０未満の数である
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）で示されるポリシロキサンと下記式：
ＡＲ４（Ｒ５）ｎＳｉ（ＯＲ６）３－ｎ

（式中、Ａはグリシドキシ基またはエポキシシクロヘキシル基であり、Ｒ４は炭素数１か
ら４の二価炭化水素基であり、Ｒ５及びＲ６はアルケニル基でない炭素数１から３の一価
炭化水素基であり、ｎは１または０である）で示されるアルコキシシランとの混合物であ
って、当該混合物中における前記ポリシロキサンとアルコキシシランの重量比が１：１０
～１０：１の範囲にある混合物をも使用することができる。
【００３３】
　より具体的には、このような有機ケイ素化合物としては、３－グリシドキシプロピルト
リメトキシシラン、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
、３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン等のシラン化合物；下記式（ＩＩ）：
【化１】

（式中、ａ、ｂ、およびｃは正数である）で示されるシロキサン化合物、下記式（ＩＩＩ
）：
【化２】

（式中、ａ、ｂ、ｃ、およびｄは正数である）で示されるシロキサン化合物、下記式（Ｉ
Ｖ）：
【化３】

(式中ａ＝３、ｂ＝５、ｃ＝５、ｄ＝２０)で示されるシロキサン化合物が例示される。基
材及び第１及び第２のシリコーン層間の密着性がより強固になることから、本発明で使用
される接着促進剤はエポキシ基を含むことが好ましい。
【００３４】
　本発明で使用される第１及び第２の接着促進剤の粘度は特に限定されるものではないが
、低粘度液状であることが好ましく、具体的には、２５℃において１～５００ｍＰａ・ｓ
の範囲内であることが好ましい。
【００３５】
　前記第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物にそれぞれ配合される第
１及び第２の接着促進剤の種類は、同一でも異なってもよいが、相溶性の点で同一種類の
ものを使用することが好ましい。また、第１及び第２の接着促進剤の前記第１及び第２の
付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物における配合量は特に限定されるものではない
が、各付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物の１００重量部に対して０．０１～２０
重量部、好ましくは０．０１～１５重量部、より好ましくは０．０１～１０重量部の範囲
内であることが好ましい。なお、有利には、本発明の第１の付加硬化型オルガノポリシロ
キサン組成物では、組成物の１００重量部に対してその配合量は０．５～２０重量部、好
ましくは０．５～１５重量部、より好ましくは０．５～１０重量部とされる。
【００３６】
　次に、本発明のシリコーン積層体について説明する。本発明のシリコーン積層体は、好
ましくは２５℃での光透過率が８０％以上である、第１及び第２の接着促進剤をそれぞれ
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含有する第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物の硬化物である第１及
び第２のシリコーン層が積層しており、第１及び第２の接着促進剤の作用により、第１及
び第２のシリコーン層の界面が強固に密着している。
【００３７】
　前記光透過率は２５℃の温度下で１．０ｍｍの光路長について５７０ｎｍの波長光を用
いて分光光度計を用いて測定したものである。
【００３８】
　本発明のシリコーン積層体における第１及び第２のシリコーン層の硬度は異なっており
、第１のシリコーン層のＪＩＳ－Ａ硬度が５０未満であり第２のシリコーン層のＪＩＳ－
Ａ硬度は５０以上である。ＪＩＳ－Ａ硬度の測定方法は当業者には周知であるが具体的に
はＪＩＳ　Ｋ　６２５３に準拠して測定することができる。
【００３９】
　本発明のシリコーン積層体と基材とを組み合わせて使用する場合は、第１及び第２のシ
リコーン層のいずれをも基材と接触させてもよいが、比較的軟性の第１のシリコーン層を
基材と接触させることが好ましい。これは、通常は柔軟な第１のシリコーン層の方が基材
へ密着しやすく、また、比較的高硬度の第２のシリコーン層が保護性能に優れているから
である。
【００４０】
　本発明のシリコーン積層体は、第１及び第２の接着促進剤の作用により第１及び第２の
シリコーン層の界面での接着性に優れるが、これらの接着促進剤は基材への密着性にも優
れた効果を発揮する。したがって、本発明のシリコーン積層体を用いて基材を被覆する場
合、及び、本発明のシリコーン積層体をポッティング剤として使用する場合には、基材及
び周囲の物体（ケースなど）への接着性も良好である。
【００４１】
　本発明のシリコーン積層体の製造方法は、第１又は第２の付加硬化型オルガノポリシロ
キサン組成物の一方の塗布・硬化により得られたシリコーン層上で、第１又は第２の付加
硬化型オルガノポリシロキサン組成物の他方の塗布・硬化を実施することにより第１及び
第２のシリコーン層の積層体を得るものである。これにより、既に硬化した後の複数のシ
リコーン層を張り合わせる場合に比べて良好なシリコーン層間接着性を得ることができる
。また、本発明のシリコーン積層体の製造方法では、各層の硬化度を確認しながらシリコ
ーン積層体を調製できるので、所望の硬度分布を有する積層体を容易に得ることができる
。また、第１及び第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を同時に硬化させない
ので第１及び第２のシリコーン層の界面が不均一となることがない。
【００４２】
　第１又は第２の付加硬化型オルガノポリシロキサンの硬化温度は、特に限定されず、一
般に室温～２２０℃で良好に硬化させることができる。シリコーン層間や基材との密着が
より強固になることから、６０～１８０℃で硬化させることが好ましく、８０～１５０℃
で硬化させることがより好ましい。さらに、まず室温～１００℃、好ましくは６０～８０
℃で加熱し、その後８０～１８０℃、好ましくは１００～１５０℃で加熱するステップキ
ュアを行うとさらにシリコーン層間や基材との密着が向上する場合があるので好ましい。
【００４３】
　本発明のシリコーン積層体を他の基材と組み合わせて使用する場合は、第１の付加硬化
型オルガノポリシロキサン組成物を基材に塗布して硬化させて比較的軟質の第１のシリコ
ーン層を形成し、次に、第１のシリコーン層上に第２の付加硬化型オルガノポリシロキサ
ン組成物を塗布して硬化させて比較的硬質の第２のシリコーン層を形成して本発明のシリ
コーン積層体を得ることが好ましい。
【００４４】
　本発明のシリコーン積層体を構成する第１及び第２のシリコーン層のそれぞれの厚みは
特に制限されるものではないが、シリコーン積層体の全体としての光学的透明性を重視す
る場合は、比較的薄いことが有利であり、典型的には０．０１～２０ｍｍ、好ましくは０
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．０１～１０ｍｍ、より好ましくは０．０１～１ｍｍである。また、第１及び第２のシリ
コーン層の厚みは互いに同一であっても又は異なってもよい。
【００４５】
　本発明のシリコーン積層体を基材と組み合わせて使用する場合は、当該基材の材質及び
形状は特に制限されるものではなく、基材は金属、ガラス、石英等の各種無機物質、並び
に、熱硬化性樹脂、熱可塑性樹脂等の各種有機物質、或いは、織布、不織布又は多孔体等
の各種構造体から構成されることができ、また、基材は板状、棒状、半球状、球状等の各
種形状とすることができる。なお、本発明のシリコーン積層体の表面には必要に応じて透
明アクリル樹脂層等の各種付加層を設けることが可能である。
【００４６】
　本発明のシリコーン積層体はそれ自体で各種の電気・電子部品或いは包帯等の医療用製
品として使用することが可能であり、また、金属基板、金属酸化物基板、ガラス基板又は
プラスチックフィルム等の各種基材と組み合わせて使用することができる。更に、本発明
のシリコーン積層体はその光学的透明性を利用して各種の部品の光透過部として使用する
ことが可能であり、例えば、光学素子の全部又は少なくとも一部とすることができる。
【００４７】
　本発明で言う部品の光透過部とは、可視光、赤外線、紫外線、Ｘ線、レーザーなどの光
をその材料中を通過させる用途を一般に示す。
【００４８】
　より具体的には、液晶ディスプレイ分野における基板材料、導光板、プリズムシート、
偏向板、位相差板、視野角補正フィルム、偏光子保護フィルムなどの液晶用フィルムなど
の液晶表示装置周辺材料である。また、次世代フラットパネルディスプレイとして期待さ
れるカラーＰＤＰ（プラズマディスプレイ）の封止剤、反射防止フィルム、光学補正フィ
ルム、ハウジング材、前面ガラスの保護フィルム、前面ガラス代替材料、また発光ダイオ
ード表示装置に使用される発光素子のモールド材、発光ダイオードの封止材、前面ガラス
の保護フィルム、前面ガラス代替材料、またプラズマアドレス液晶（ＰＡＬＣ）ディスプ
レイにおける基板材料、導光板、プリズムシート、偏向板、位相差板、視野角補正フィル
ム、偏光子保護フィルム、また有機ＥＬ（エレクトロルミネッセンス）ディスプレイにお
ける前面ガラスの保護フィルム、前面ガラス代替材料、またフィールドエミッションディ
スプレイ（ＦＥＤ）における各種フィルム基板、前面ガラスの保護フィルム、前面ガラス
代替材料である。
【００４９】
　光記録分野では、ＶＤ（ビデオディスク）、ＣＤ／ＣＤ－ＲＯＭ、ＣＤ－Ｒ／ＲＷ、Ｄ
ＶＤ－Ｒ／ＤＶＤ－ＲＡＭ、ＭＯ／ＭＤ、ＰＤ（相変化ディスク）、光カード用のディス
ク基板材料、ピックアップレンズ、保護フィルム、封止剤などである。
【００５０】
　光学部品分野では、スチールカメラのレンズ用材料、ファインダプリズム、ターゲット
プリズム、ファインダーカバー、受光センサー部である。また、ビデオカメラの撮影レン
ズ、ファインダーである。またプロジェクションテレビの投射レンズ、保護フィルム、封
止剤、接着剤などである。光センシング機器のレンズ用材料、封止剤、フィルムなどであ
る。また、光通信システムでの光スイッチ周辺のファイバー材料、レンズ、導波路、素子
の封止剤などである。光コネクタ周辺の光ファイバー材料、フェルール、封止剤などであ
る。光受動部品、光回路部品ではレンズ、導波路、発光素子の封止剤などである。光電子
集積回路（ＯＥＩＣ）周辺の基板材料、ファイバー材料、素子の封止剤などである。さら
に、光ファイバーの装飾ディスプレイ用照明・ライトガイドなど、工業用途のセンサー類
、表示・標識類などである。
【００５１】
　建築分野での、内装・加工用材料、電気カバー、シート、ガラス中間膜、ガラス代替品
、太陽電池周辺材料である。農業用では、ハウス被覆用フィルムである。
【００５２】
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　次世代の光・電子機能有機材料として用途としては、有機ＥＬ素子周辺材料、有機フォ
トリフラクティブ素子、光－光変換デバイスである光増幅素子、光演算素子、有機太陽電
池周辺の基板材料、ファイバー材料、素子の封止剤などである。
【００５３】
　特に好ましい用途としては、光半導体装置のダイオード、発光ダイオード（ＬＥＤ）、
フォトカプラー、ＣＣＤが例示される。特に、光透過率が高いことから、好ましくは、フ
ォトカプラーやＬＥＤなどの発光素子の光透過部である。
【実施例】
【００５４】
　以下、本発明の実施例並びに比較例を示し、本発明を具体的に説明するが、本発明は下
記の実施例に制限されるものではない。なお、硬度及び光透過率は、下記の測定方法によ
るものである。
【００５５】
［付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物の硬化物の硬度の測定方法］
　付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を１５０℃のオーブン中で１時間加熱硬化し
た硬化物の硬度をＪＩＳ　Ｋ　６２５３に準拠して測定した。
【００５６】
［付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物およびその硬化物の光透過率の測定方法］
　付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物（光路長１．０ｍｍ）の光透過率を可視光（
波長２００ｎｍ～７００ｎｍ）の範囲において任意の波長で測定できる自記分光光度計を
用いて５７０ｎｍにおける２５℃での光透過率を測定した。同様にして、付加硬化型オル
ガノポリシロキサン組成物を１５０℃の熱風循環式オーブンで１時間加熱することにより
硬化したものを、さらに１５０℃の熱風循環式オーブンで１００時間加熱処理した硬化物
（光路長１．０ｍｍ）についても同様にして５７０ｎｍにおける２５℃での光透過率も測
定した。
【００５７】
［シリコーン積層体の光透過率の測定法］
　第１のシリコーン層を形成する第１の付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を石英
板に０．５ｍｍ厚で塗布して１５０℃で１時間の条件で硬化させて形成した第１のシリコ
ーン層上に、第２のシリコーン層を形成する第２の付加硬化型オルガノポリシロキサン組
成物を０．５ｍｍ厚に塗布して、石英板を重ね、１５０℃で１時間の条件で加熱硬化させ
た。この石英版で挟まれた２層からなるシリコーン積層体を試料として、上記と同様にし
て、５７０ｎｍにおける２５℃での光透過率を測定した。
【００５８】
［第１のシリコーン層と第２のシリコーン層の密着性（１）の評価方法］
　５０ｍｍφのアルミ皿に第１のシリコーン層を形成する第１の付加硬化型オルガノポリ
シロキサン組成物を厚さ８ｍｍまで充填した後、１５０℃オーブンに1時間入れて加熱硬
化した。冷却後、この第１のシリコーン層上に、第２のシリコーン層を形成する第２の付
加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を厚さ８ｍｍまで充填し、各種の条件で加熱硬化
させて、第１のシリコーン層と第２のシリコーン層の２層からなるシリコーン積層体を作
製した。室温まで冷却後、第２のシリコーン層側から指で剥がした時の各層の密着の度合
い（密着性（１））を、下記のようにして評価した。
第１のシリコーン層が凝集破壊となるものを◎、
強固に密着しているが、非常に慎重に剥がすと部分的に界面剥離するものを○、
密着しており、剥離時に抵抗があるが界面剥離するものを△
剥離時の抵抗が小さく容易に界面剥離するものを×とした。
【００５９】
［第１のシリコーン層と第２のシリコーン層の密着性（２）の評価方法］
　５ｍｍ厚みのガラス板に、第１のシリコーン層を形成する第１の付加硬化型オルガノポ
リシロキサン組成物を厚さ５ｍｍに塗布して、１２０℃あるいは１５０℃オーブンに1時
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間入れて硬化した。冷却後、この硬化物の上に、第２のシリコーン層を形成する第２の付
加硬化型オルガノポリシロキサン組成物を厚さ５ｍｍまで塗布した後、１５０℃オーブン
に1時間入れて硬化させて、第１のシリコーン層と第２のシリコーン層の２層からなるシ
リコーン積層体を調製した。室温まで冷却後、ドライアイス－アセトン液と６０℃のシリ
コーンオイルバスとに１０分ずつ浸漬し、これを１サイクルとして、５サイクル浸漬させ
た。浸漬後の、ガラス板との接着性と、シリコーン層間の密着性を評価した。
第１のシリコーン層が凝集破壊となるものを◎、
強固に密着しているが、非常に慎重に剥がすと部分的に界面剥離するものを○、
密着しており、剥離時に抵抗があるが界面剥離するものを△
剥離時の抵抗が小さく容易に界面剥離するもの、あるいは試験中に自然と剥離したものを
×とした。
【００６０】
[参考例１]
[付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物１]
　粘度１１，０００ｍＰａ・ｓの分子鎖両末端ジメチルビニルシロキシ基封鎖ジメチルポ
リシロキサンを９７．２重量部、粘度が１５センチポイズである分子鎖両末端トリメチル
シロキシ基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイドロジェンシロキサン共重合体（ケイ素
原子結合水素原子：１．６重量％）０．５５重量部（上記の分子鎖両末端ジメチルビニル
シロキシ基封鎖ジメチルポリシロキサン中のケイ素原子結合ビニル基に対する、この共重
合体中のケイ素原子結合水素原子のモル比が１．５となる量）、白金の１，３－ジビニル
－１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン錯体（この錯体中の白金金属がこの付加硬
化型オルガノポリシロキサン組成物に対して重量単位で２．５ｐｐｍとなる量）、下式で
表される接着促進剤：
【化４】

　　(式中ａ＝３、ｂ＝５、ｃ＝５、ｄ＝２０)
を１重量部、および付加反応抑制剤として３－フェニル－１－ブチン－３－オール（この
熱硬化性液状オルガノポリシロキサン組成物に対して重量単位で２００ｐｐｍとなる量）
を均一に混合して、付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物１を調製した。１５０℃、
１時間で加熱硬化させた硬化物の硬度は２０（ＪＩＳ　タイプＡ）であり、光透過率は８
６％であった。
【００６１】
[参考例２]
[付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物２の調製]
　接着促進剤の配合量を０．５重量部とした以外は参考例１と同様にして、付加硬化型オ
ルガノポリシロキサン組成物２を調製した。１５０℃、１時間で加熱硬化させた硬化物の
硬度は２０（ＪＩＳ　タイプＡ）であり、光透過率は９８％であった。
【００６２】
[参考例３]
[付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物３の調製]
　接着促進剤を０．５重量部の下式で示される接着促進剤に変更した以外は参考例１と同
様にして、付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物３を調製した。
【化５】

　　(式中ａ＝３、ｂ＝５、ｃ＝５、ｄ＝２０)
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１５０℃、１時間で加熱硬化させた硬化物の硬度は１８（ＪＩＳ　タイプＡ）であり、光
透過率は１００％であった。
【００６３】
[参考例４]
[付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物４の調製]
　接着促進剤を配合しない以外は参考例１と同様にして、付加硬化型オルガノポリシロキ
サン組成物４を調製した。１５０℃、１時間で加熱硬化させた硬化物の硬度は１６（ＪＩ
Ｓ　タイプＡ）であり、光透過率は１００％であった。
【００６４】
[参考例５]
[付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物５の調製]
　粘度４４，０００ｍＰａ・ｓの分子鎖両末端ジメチルビニルシロキシ基封鎖ポリジメチ
ルシロキサンを２２．５重量部、粘度５００Ｐａ・ｓの分子鎖両末端ジメチルビニルシロ
キシ基封鎖ポリジメチルシロキサンを３３．４重量部、（Ｍｅ2ＶｉＳｉＯ1/2）単位と（
Ｍｅ3ＳｉＯ1/2）単位、（ＳｉＯ4/2）単位が１５：５０：３５であるメチルビニルポリ
シロキサン（ビニル基含有量：５重量％）を２０重量部、（Ｍｅ2ＶｉＳｉＯ1/2）単位と
（Ｍｅ3ＳｉＯ1/2）単位、（ＳｉＯ4/2）単位が２：４３：５５であるメチルビニルポリ
シロキサン（ビニル基含有量：２重量％）を１６．７重量部、粘度が１５センチポイズで
ある分子鎖両末端トリメチルシロキシ基封鎖ジメチルシロキサン・メチルハイドロジェン
シロキサン共重合体（ケイ素原子結合水素原子：１．６重量％）５．７５重量部、白金の
１，３－ジビニル－１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン錯体（この錯体中の白金
金属がこの付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物に対して重量単位で２．５ｐｐｍと
なる量）、下式で表される接着促進剤：
【化６】

を０．５重量部、および付加反応抑制剤として３－フェニル－１－ブチン－３－オール（
この付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物に対して重量単位で５００ｐｐｍとなる量
）を均一に混合して、付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物５を調製した。１５０℃
、１時間での加熱硬化させた硬化物の硬度は６５（ＪＩＳ　タイプＡ）であり、その光透
過率は９７％であった。
【００６５】
[参考例６]
[付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物６の調製]
　接着促進剤を配合しない以外は参考例５と同様にして、付加硬化型オルガノポリシロキ
サン組成物６を調製した。１５０℃、１時間で加熱硬化させた硬化物の硬度は６３（ＪＩ
Ｓ　タイプＡ）であり、光透過率は１００％であった。
【００６６】
[参考例７]
[付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物７]
下記式：
(Ｃ6Ｈ5ＳiＯ3/2)0.75[(ＣＨ2＝ＣＨ)(ＣＨ3)2ＳiＯ1/2]0.25
で表される分岐鎖状オルガノポリシロキサン（２５℃において固体であり、ケイ素原子結
合全有機基中のケイ素原子結合ビニル基の含有率は２０モル％であり、ケイ素原子結合全
有機基中のケイ素原子結合フェニル基の含有率は５０モル％であり、標準ポリスチレン換
算の重量平均分子量は１,６００である。）３９重量部を12０℃まで加熱して液状とし、
下記式：
(Ｃ6Ｈ5ＳiＯ3/2)[(ＣＨ2＝ＣＨ)(ＣＨ3)2ＳiＯ1/2]3
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で表されるトリス（ジメチルビニルシリル）フェニルシラン１１重量部を加えた後、室温
まで冷却した。得られた液状の混合物と下記式：
Ｈ(ＣＨ3)2ＳiＯ[ＣＨ3(Ｃ6Ｈ5)ＳiＯ]4Ｓi(ＣＨ3)2Ｈ
で表される分子鎖両末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖メチルフェニルポリシロ
キサン４９重量部、白金の１,３－ジビニル－１,１,３,３－テトラメチルジシロキサン錯
体（この付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物において、本錯体中の白金金属が重量
単位で２５ppmとなる量）、接着付与材として下記式：
【化７】

で表されるシロキサン化合物０．９重量部、およびエチニルシクロヘキサノール０．１重
量部とを均一に混合して付加硬化型液状オルガノポリシロキサン組成物７を調整した。１
５０℃、１時間での加熱硬化で得られた硬化物の硬度７５（ＪＩＳ　タイプＡ）であり、
光透過率は９８％であった。
【００６７】
［実施例１］
　参考例１で調製した付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物１の硬化物を第１のシリ
コーン層とし、参考例５で調製した付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物５を第１の
シリコーン層上に塗布し加熱硬化させて第２のシリコーン層としたシリコーン積層体を作
製した。そのシリコーン積層体の光透過率、および各種の密着性を上記の方法で評価した
結果を表1に示す。なお、各組成物の加熱硬化条件は、ともに１５０℃で１時間である。
【００６８】
［実施例２］
　参考例５で調製した付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物５の加熱硬化を１２０℃
で１時間行った後、更に１５０℃で１時間行った以外は、実施例１と同様にしてシリコー
ン積層体を作製し、その特性を評価した。その結果を表１に示す。
【００６９】
［実施例３］
　参考例５で調製した付加硬化型オルガノポリシロキサン組成物５の加熱硬化を８０℃で
１時間行った後、更に１５０℃で１時間行った以外は、実施例１と同様にしてシリコーン
積層体を作製し、その特性を評価した。その結果を表１に示す。
【００７０】
［実施例４］
　参考例１で調製した付加硬化型オルガノシロキサン組成物１を参考例２で調製した付加
硬化型オルガノシロキサン組成物２に替えた以外は、実施例１と同様にして、シリコーン
積層体を作製した。その特性を実施例１と同様にして評価した結果を表１に示す。
【００７１】
［実施例５］
　参考例１で調製した付加硬化型オルガノシロキサン組成物１を参考例３で調製した付加
硬化型オルガノシロキサン組成物３に替えた以外は、実施例１と同様にして、シリコーン
積層体を作製した。その特性を実施例１と同様にして評価した結果を表１に示す。
【００７２】
［実施例６］
　参考例５で調製した付加硬化型オルガノシロキサン組成物５を参考例７で調製した付加
硬化型オルガノシロキサン組成物７に替えた以外は、実施例１と同様にして、シリコーン
積層体を作製した。その特性を実施例１と同様にして評価した結果を表１に示す。
【００７３】
［比較例１］
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　参考例５で調製した付加硬化型オルガノシロキサン組成物５を参考例６で調製した接着
促進剤を含有しない付加硬化型オルガノシロキサン組成物６に替えた以外は、実施例１と
同様にして、シリコーン積層体を作製した。その特性を実施例１と同様にして評価した結
果を表１に示す。
【００７４】
［比較例２］
　参考例１で調製した付加硬化型オルガノシロキサン組成物１を参考例４で調製した接着
促進剤を含有しない付加硬化型オルガノシロキサン組成物４に替えた以外は、実施例１と
同様にして、シリコーン積層体を作製した。その特性を実施例１と同様にして評価した結
果を表１に示す。
【００７５】
［比較例３］
　参考例１で調製した付加硬化型オルガノシロキサン組成物１を参考例４で調製した接着
促進剤を含有しない付加硬化型オルガノシロキサン組成物４に替え、且つ、参考例５で調
製した付加硬化型オルガノシロキサン組成物５を参考例６で調製した接着促進剤を含有し
ない付加硬化型オルガノシロキサン組成物６に替えた以外は、実施例１と同様にして、シ
リコーン積層体を作製した。その特性を実施例１と同様にして評価した結果を表１に示す
。
【００７６】
【表１】
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