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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　分子内に、式（I）
【化１】

〔式中、Ａは炭素数１～１０のアルキレン基を表し、Ｒ１は水素原子または炭素数１～６
のアルキル基を表し、Ｘ０は、ハロゲン原子、式：ＯＧで表される基（式中、Ｇは、式：
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－Ｃ（＝Ｏ）Ｒ５（Ｒ５は、炭素数１～６のアルキル基；又は、アルキル基、ハロゲン原
子及びアルコキシ基からなる群から選ばれる置換基を有していてもよいフェニル基を表す
。）で表される基を表す。）、またはシアノ基を表す。
Ｒ２は、アルキル基、アルコキシ基及びハロゲン原子からなる群から選ばれる置換基を有
していてもよいフェニル基、または、炭素数１～２０のアルキル基を表し、
ｌ、ｍ、ｎはそれぞれ独立して、０又は任意の自然数を表す。ただし、ｌおよびｎがとも
に０である場合を除く。また、Ａ同士、Ｘ０同士、Ｒ１同士およびＲ２同士は、互いに同
一であっても相異なっていてもよく、ｌ、ｍおよびｎがそれぞれ２以上のとき、下記（ｉ
）、(ii)および（iii）
【化２】

で表される繰り返し単位同士は、互いに同一であっても、相異なっていてもよい。〕
で表される繰り返し単位を有するラダー型構造を有し、かつ、触媒の存在下、式：Ｘ０－
ＣＨ（Ｒ１）－Ａ－Ｓｉ（ＯＲ３）ｐ（Ｘ１）３－ｐ（式中、Ｘ０、Ｒ１およびＡは前記
と同じ意味を表し、Ｒ３は炭素数１～６のアルキル基を表し、Ｘ１はハロゲン原子を表し
、ｐは０～３のいずれかの整数を表す。）で表されるシラン化合物（１）と、式：Ｒ２Ｓ
ｉ（ＯＲ４）ｑ（Ｘ２）３－ｑ（式中、Ｒ２は前記と同じ意味を表し、Ｒ４は炭素数１～
６のアルキル基を表し、Ｘ２はハロゲン原子を表し、ｑは０～３のいずれかの整数を表す
。）で表されるシラン化合物（２）を、シラン化合物（１）とシラン化合物（２）のモル
比で、［シラン化合物（１）］：［シラン化合物（２）］＝１０：９０～１００：０の割
合で反応させて得られたものであるポリシルセスキオキサン化合物を、接着剤全体に対し
７０重量％以上含有する接着剤。
【請求項２】
　触媒の存在下、式：Ｘ０－ＣＨ（Ｒ１）－Ａ－Ｓｉ（ＯＲ３）ｐ（Ｘ１）３－ｐ｛式中
、Ａは炭素数１～１０のアルキレン基を表し、Ｒ１は水素原子または炭素数１～６のアル
キル基を表し、Ｘ０は、ハロゲン原子、式：ＯＧで表される基〔式中、Ｇは、式：－Ｃ（
＝Ｏ）Ｒ５（Ｒ５は、炭素数１～６のアルキル基；又は、アルキル基、ハロゲン原子及び
アルコキシ基からなる群から選ばれる置換基を有していてもよいフェニル基を表す。）で
表される基を表す。〕、またはシアノ基を表す。Ｒ３は炭素数１～６のアルキル基を表し
、Ｘ１はハロゲン原子を表し、ｐは０～３のいずれかの整数を表す。｝で表されるシラン
化合物（１）と、式：Ｒ２Ｓｉ（ＯＲ４）ｑ（Ｘ２）３－ｑ（式中、Ｒ２は、アルキル基
、アルコキシ基及びハロゲン原子からなる群から選ばれる置換基を有していてもよいフェ
ニル基、または、炭素数１～２０のアルキル基を表す。Ｒ４は炭素数１～６のアルキル基
を表し、Ｘ２はハロゲン原子を表し、ｑは０～３のいずれかの整数を表す。）で表される
シラン化合物（２）を、シラン化合物（１）とシラン化合物（２）のモル比で、［シラン
化合物（１）］：［シラン化合物（２）］＝５：９５～１００：０の割合で反応させて得
られたポリオルガノシロキサン化合物を、接着剤全体に対し７０重量％以上含有する接着
剤。
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【請求項３】
　前記Ｘ０が塩素原子、アセトキシ基、またはシアノ基であることを特徴とする請求項１
または２に記載の接着剤。
【請求項４】
　硬化剤を含まないことを特徴とする請求項１～３のいずれかに記載の接着剤。
【請求項５】
　酸化防止剤、紫外線吸収剤、光安定剤、希釈剤、シランカップリング剤、酸無水物、芳
香族アミンおよびフェノール樹脂から選ばれる他の成分を含有する請求項１～３のいずれ
かに記載の接着剤。
【請求項６】
　接着する材料が、ガラス、セラミックス、金属および合成樹脂からなる群から選ばれる
少なくとも一種である請求項１～５のいずれかに記載の接着剤。
【請求項７】
　前記金属が、銅、アルミニウム、金、白金およびこれらの金属の合金からなる群から選
ばれる少なくとも一種である請求項６に記載の接着剤。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、金属や合成樹脂等を強固に接着する、ある種のポリオルガノシロキサン化合
物を主成分とする接着剤に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来、絶縁性基材の表面に導体回路が形成されたプリント配線板が、電子部品や半導体
素子に広く用いられている。近年においては、電子機器の小型化、高機能化の要求に伴い
、プリント配線板に対しては、導体回路のさらなる微細化、高密度化が要望されている。
【０００３】
　このような要望に応えるべく、高精細プリント配線板の製造方法として、セミアディテ
ィブ法と呼ばれる方法が提案されている。この方法は、合成樹脂製の絶縁基板の表面に無
電解銅めっきを行い、無電解めっきにより形成された銅箔層をエッチング除去して回路パ
ターンを形成するものであり、微細な回路パターンを精度良く形成することが可能である
とされる。
【０００４】
　しかしながら、セミアディティブ法においては、次のような問題があった。すなわち、
絶縁基板と回路パターンとの間に無電解めっきによる銅箔層が存在するが、この層は本質
的には絶縁基板に対する接着性を有さない。そのため、絶縁基板表面の凹凸が比較的大き
い場合には、回路パターンと絶縁基板間の接着は銅箔層のアンカー効果により良好に保た
れるものの、絶縁基板として表面平滑なものを用いた場合、接着性が不十分であり、形成
された導体回路の基板に対する接着強度が十分ではなかった。
【０００５】
　そこで、導体回路の接着強度を向上させる目的で、絶縁基板の表面を粗面化する方法が
提案されている（特許文献１等）。この方法は絶縁基板表面に微細な凹凸を形成するもの
であるともいえる。
　しかしながら、この方法によりより精細な回路パターンを形成する場合においては、高
密度の極細回路線が、絶縁基板表面の凹凸の影響を受け、微細で高密度な導体回路を形成
することが困難な場合があった。
【０００６】
　上述のように、近年においては、プリント配線板に形成する回路の微細化、高密度化が
要望されており、平滑性を有する絶縁基板を用いる場合においても、接着性が低下しない
回路形成技術が切望されている。
【０００７】
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　本発明に関連して、ラダー型構造を有するポリオルガノシロキサン化合物は、硬度、耐
熱性、耐候性等に優れる薄膜を形成する高分子として知られている（特許文献２～５等）
。また、特許文献６には、水酸基を含有するポリオルガノシルセスキオキサン化合物、ア
ルコール性水酸基を有するアクリル共重合体樹脂、及びポリイソシアナート化合物を含有
する樹脂組成物は、金属、特にアルミニウムとの密着性に優れることが開示されている。
　しかしながら、特許文献２～６には、ラダー型構造を有するポリオルガノシロキサン化
合物が、金属や合成樹脂を強固に接着する接着剤となることは記載されていない。
【特許文献１】特開２００３－４９０７９号公報
【特許文献２】特開昭５８－５９２２２号公報
【特許文献３】特開平７－７０３２１号公報
【特許文献４】特開平８－９２３７４号公報
【特許文献５】特開平６－３０６１７３号公報
【特許文献６】特開平１０－８７８３４号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明は、金属や合成樹脂等を強固に接着する、ある種のポリオルガノシロキサン化合
物を主成分とする接着剤を提供することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者らは、上記課題を解決すべく鋭意研究を重ねた結果、３－アセトキシプロピル
トリメトキシシラン、３－クロロプロピルトリメトキシシラン、２－シアノエチルトリメ
トキシシラン等の分子末端に特定の官能基を有するアルコキシシラン化合物を縮重合する
ことによりポリオルガノシロキサン化合物を合成した。そして、このものの硬化物は、金
属や合成樹脂等を強固に接着することを見出し、本発明を完成するに至った。
【００１０】
　かくして本発明によれば、下記（１）～（７）の接着剤が提供される。
（１）分子内に、式（Ｉ）
【００１１】
【化１】

【００１２】
〔式中、Ａは単結合または連結基を表し、Ｒ１は水素原子または炭素数１～６のアルキル
基を表し、Ｘ０は、ハロゲン原子、式：ＯＧで表される基（式中、Ｇは水酸基の保護基を
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表す。）、またはシアノ基を表す。
Ｒ２は、置換基を有していてもよいフェニル基、置換基（ハロゲン原子、前記式：ＯＧで
表される基、およびシアノ基を除く。）を有していてもよい炭素数１～２０のアルキル基
、または炭素数２～２０のアルケニル基を表し、
ｌ、ｍ、ｎはそれぞれ独立して、０又は任意の自然数を表す。ただし、ｌおよびｎがとも
に０である場合を除く。また、Ａ同士、Ｘ０同士、Ｒ１同士およびＲ２同士は、互いに同
一であっても相異なっていてもよく、ｌ、ｍおよびｎがそれぞれ２以上のとき、下記（ｉ
）、(ii)および（iii）
【００１３】
【化２】

【００１４】
で表される繰り返し単位同士は、互いに同一であっても、相異なっていてもよい。〕
で表される繰り返し単位を有する、ラダー型構造のポリオルガノシロキサン化合物を主成
分とする接着剤。
【００１５】
（２）前記ポリオルガノシロキサン化合物が、触媒の存在下、式：Ｘ０－ＣＨ（Ｒ１）－
Ａ－Ｓｉ（ＯＲ３）ｐ（Ｘ１）３－ｐ（式中、Ｘ０、Ｒ１及びＡは前記と同じ意味を表し
、Ｒ３は炭素数１～６のアルキル基を表し、Ｘ１はハロゲン原子を表し、ｐは０～３のい
ずれかの整数を表す。）で表されるシラン化合物（１）と、式：Ｒ２Ｓｉ（ＯＲ４）ｑ（
Ｘ２）３－ｑ（式中、Ｒ２は前記と同じ意味を表し、Ｒ４は炭素数１～６のアルキル基を
表し、Ｘ２はハロゲン原子を表し、ｑは０～３のいずれかの整数を表す。）で表されるシ
ラン化合物（２）を、シラン化合物（１）とシラン化合物（２）のモル比で、［シラン化
合物（１）］：［シラン化合物（２）］＝５：９５～１００：０の割合で、反応させて得
られたものである（１）に記載の接着剤。
【００１６】
（３）触媒の存在下、式：Ｘ０－ＣＨ（Ｒ１）－Ａ－Ｓｉ（ＯＲ３）ｐ（Ｘ１）３－ｐ（
式中、Ｘ０、Ｒ１およびＡは前記と同じ意味を表し、Ｒ３は炭素数１～６のアルキル基を
表し、Ｘ１はハロゲン原子を表し、ｐは０～３のいずれかの整数を表す。）で表されるシ
ラン化合物（１）と、式：Ｒ２Ｓｉ（ＯＲ４）ｑ（Ｘ２）３－ｑ（式中、Ｒ２は前記と同
じ意味を表し、Ｒ４は炭素数１～６のアルキル基を表し、Ｘ２はハロゲン原子を表し、ｑ
は０～３のいずれかの整数を表す。）で表されるシラン化合物（２）を、シラン化合物（
１）とシラン化合物（２）のモル比で、［シラン化合物（１）］：［シラン化合物（２）
］＝５：９５～１００：０の割合で反応させて得られたポリオルガノシロキサン化合物を
主成分とする接着剤。
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（４）前記Ａが炭素数１～１０のアルキレン基であることを特徴とする（１）～（３）の
いずれかに記載の接着剤。
（５）前記Ｘ０が塩素原子、アセトキシ基、又はシアノ基であることを特徴とする（１）
～（４）のいずれかに記載の接着剤。
【００１７】
（６）接着する材料が、ガラス、セラミックス、金属及び合成樹脂からなる群から選ばれ
る少なくとも一種である（１）～（５）のいずれかに記載の接着剤。
（７）前記金属が、銅、アルミニウム、金、白金及びこれらの金属の合金からなる群から
選ばれる少なくとも一種である（６）に記載の接着剤。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明の接着剤によれば、ガラス、セラミックス、金属及び合成樹脂等を強固に接着す
ることができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１９】
　以下、本発明を詳細に説明する。
１）接着剤
　本発明の接着剤は、（ｉ）分子内に、前記式（Ｉ）で示される繰り返し単位を有する、
ラダー型構造のポリオルガノシロキサン化合物（以下、「ポリオルガノシロキサン化合物
（Ｉ）」ということがある。）、又は（ii）触媒の存在下、式：Ｘ０－ＣＨ（Ｒ１）－Ａ
－Ｓｉ（ＯＲ３）ｐ（Ｘ１）３－ｐ（式中、Ｘ０、Ｒ１およびＡは前記と同じ意味を表し
、Ｒ３は炭素数１～６のアルキル基を表し、Ｘ１はハロゲン原子を表し、ｐは０～３のい
ずれかの整数を表す。）で表されるシラン化合物（１）と、式：Ｒ２Ｓｉ（ＯＲ４）ｑ（
Ｘ２）３－ｑ（式中、Ｒ２は前記と同じ意味を表し、Ｒ４は炭素数１～６のアルキル基を
表し、Ｘ２はハロゲン原子を表し、ｑは０～３のいずれかの整数を表す。）で表されるシ
ラン化合物（２）を、シラン化合物（１）とシラン化合物（２）のモル比で、［シラン化
合物（１）］：［シラン化合物（２）］＝５：９５～１００：０の割合で反応させて得ら
れたポリオルガノシロキサン化合物（以下、「ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉａ）」
ということがある。）を主成分とすることを特徴とする。
【００２０】
　本発明の接着剤において、「ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）又はポリオルガノシ
ロキサン化合物（Ｉａ）を主成分とする」とは、接着剤に含まれる成分として、ポリオル
ガノシロキサン化合物（Ｉ）又はポリオルガノシロキサン化合物（Ｉａ）の一種又は二種
以上を含有し、本発明の目的を阻害しない範囲で、後述する他の添加成分を含有していて
もよいという意味である。
　本発明の成形材料中におけるポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）又はポリオルガノシ
ロキサン化合物（Ｉａ）の含有量は、接着剤全体に対して、通常、７０重量％以上、好ま
しくは８０重量％以上、より好ましくは９０重量％以上である。
【００２１】
　前記式（Ｉ）中、Ａは単結合又は連結基を表す。
　連結基としては、例えば、置換基を有していてもよいアルキレン基、置換基を有してい
てもよいアリーレン基、置換基を有していてもよいアルキレン基と置換基を有していても
よいアリーレン基との組み合わせ等が挙げられる。
【００２２】
　置換基を有していてもよいアルキレン基のアルキレン基としては、メチレン基、エチレ
ン基、プロピレン基、トリメチレン基、テトラメチレン基、ペンタメチレン基、ヘキサメ
チレン基等の炭素数１～１０のアルキレン基；ビニレン基、プロペニレン基、ブテニレン
基、ペンテニレン基等の不飽和結合を有する炭素数２～１０のアルキレン基；等が挙げら
れる。
　置換基を有していてもよいアリーレン基のアリーレン基としては、ｏ－フェニレン基、
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ｍ－フェニレン基、ｐ－フェニレン基、２，６－ナフチレン基等が挙げられる。
【００２３】
　前記アルキレン基の置換基としては、メトキシ基、エトキシ基等のアルコキシ基；メチ
ルチオ基、エチルチオ基等のアルキルチオ基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニ
ル基等のアルコキシカルボニル基；等が挙げられる。
【００２４】
　前記アリーレン基の置換基としては、シアノ基；ニトロ基；フッ素原子、塩素原子、臭
素原子等のハロゲン原子；メチル基、エチル基等のアルキル基；メトキシ基、エトキシ基
等のアルコキシ基；メチルチオ基、エチルチオ基等のアルキルチオ基；等が挙げられる。
　これらの置換基は、アルキレン基又はアリーレン基の任意の位置に結合していてよく、
同一若しくは相異なって複数個が結合していてもよい。
【００２５】
　置換基を有していてもよいアルキレン基と置換基を有していてもよいアリーレン基との
組み合わせとしては、前記置換基を有していてもよいアルキレン基の少なくとも一種と、
前記置換基を有していてもよいアリーレン基の少なくとも一種とが直列に結合した基が挙
げられる。具体的には、下記式で表される基が挙げられる。
【００２６】
【化３】

【００２７】
　これらの中でも、Ａとしては、ガラス、セラミックス、金属及び合成樹脂に対して優れ
た接着性を有する接着剤が得られることから、炭素数１～６のアルキレン基が好ましく、
エチレン基が特に好ましい。
【００２８】
　Ｒ１は、水素原子；メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、ｉ－プロピル基、ｎ－ブチ
ル基、ｓ－ブチル基、ｉ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基等
の炭素数１～６のアルキル基；を表し、水素原子が好ましい。
【００２９】
　Ｘ０は、フッ素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子等のハロゲン原子；式：ＯＧで
表される基；又はシアノ基を表す。
【００３０】
　Ｇは水酸基の保護基を表す。水酸基の保護基としては、特に制約はなく、水酸基の保護
基として知られている公知の保護基が挙げられる。例えば、アシル系の保護基；トリメチ
ルシリル基、トリエチルシリル基、ｔｅｒｔ－ブチルジメチルシリル基、ｔ－ブチルジフ
ェニルシリル基等のシリル系の保護基；メトキシメチル基、メトキシエトキシメチル基、
１－エトキシエチル基、テトラヒドロピラン－２－イル基、テトラヒドロフラン－２－イ
ル基等のアセタール系の保護基；ｔｅｒｔ－ブトキシカルボニル基等のアルコキシカルボ
ニル系の保護基；メチル基、エチル基、ｔ－ブチル基、オクチル基、アリル基、トリフェ
ニルメチル基、ベンジル基、ｐ－メトキシベンジル基、フルオレニル基、トリチル基、ベ
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ンズヒドリル基等のエーテル系の保護基；等が挙げられる。これらの中でも、Ｇとしては
、アシル系の保護基が好ましい。
【００３１】
　アシル系の保護基は、具体的には、式：－Ｃ（＝Ｏ）Ｒ５で表される基である。式中、
Ｒ５は、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、ｉ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｉ－ブ
チル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基等の炭素数１～６のアルキル
基；又は置換基を有していてもよいフェニル基を表す。
【００３２】
　Ｒ５の置換基を有していてもよいフェニル基の置換基としては、メチル基、エチル基、
ｎ－プロピル基、ｉ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｉ－ブチル基、ｔ
－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ｉ－
オクチル基等のアルキル基；フッ素原子、塩素原子、臭素原子等のハロゲン原子；メトキ
シ基、エトキシ基等のアルコキシ基；が挙げられる。
【００３３】
　これらの中でも、Ｘ０としては、入手容易性、並びに、ガラス、セラミックス、金属及
び合成樹脂に対して優れた接着性を有する接着剤が得られることから、塩素原子、式：Ｏ
Ｇで表される基（式中、Ｇはアシル系の保護基を表す。）、又はシアノ基が好ましく、塩
素原子、アセトキシ基又はシアノ基が特に好ましい。
【００３４】
　Ｒ２は、置換基を有していてもよいフェニル基、置換基（ハロゲン原子、前記式：ＯＧ
で表される基、及びシアノ基を除く。）を有していてもよい炭素数１～２０のアルキル基
、又は炭素数２～２０のアルケニル基を表す。
【００３５】
　Ｒ２の置換基を有していてもよいフェニル基の置換基としては、メチル基、エチル基、
ｎ－プロピル基、ｉ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｉ－ブチル基、ｔ
－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ｉ－
オクチル基等のアルキル基；メトキシ基、エトキシ基等のアルコキシ基；フッ素原子、塩
素原子等のハロゲン原子等が挙げられる。
【００３６】
　Ｒ２の置換基を有していてもよいフェニル基の具体例としては、フェニル基、２－クロ
ロフェニル基、４－メチルフェニル基、３－エチルフェニル基、２－メトキシフェニル基
等が挙げられる。
【００３７】
　Ｒ２の置換基を有していてもよい炭素数１～２０のアルキル基の炭素数１～２０のアル
キル基としては、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、ｉ－プロピル基、ｎ－ブチル基
、ｓｅｃ－ブチル基、ｉ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、
ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ｉ－オクチル基、ｎ－ノニル基、ｎ－デシル基、ｎ－
ドデシル基等が挙げられる。
【００３８】
　Ｒ２の炭素数１～２０のアルキル基の置換基としては、グリシジル基、グリシドキシ基
、エポキシ基、３，４－エポキシシクロヘキシル基、アクリロキシ基、メタクリロキシ基
、メルカプト基、カルボキシル基、アセチルアセトニル基；アミノ基、アミノエチルアミ
ノ基、フェニルアミノ基等の置換基を有していてもよいアミノ基；等が挙げられる。
　炭素数２～２０のアルケニル基としては、ビニル基、ｉ－プロペニル基、アリル基等が
挙げられる。
【００３９】
　ｌ、ｍ、ｎは、それぞれ独立して０又は任意の自然数を表す。ただし、ｌ及びｎがとも
に０である場合は除かれる。本発明の目的を達成するために、用いる化合物には、式：Ｘ
０－ＣＨ（Ｒ１）－Ａ－（式中、Ｘ０、Ｒ１、Ａは前記と同じ意味を表す。）で表される
基が必須だからである。
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【００４０】
　また、Ａ同士、Ｘ０同士、Ｒ１同士およびＲ２同士は、互いに同一であっても相異なっ
ていてもよく、ｌ、ｍおよびｎがそれぞれ２以上のとき、前記（ｉ）、(ii)および（iii
）で表される繰り返し単位同士は、互いに同一であっても、相異なっていてもよい。
【００４１】
　ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）の繰り返し単位のうち、（ｉ）で表される繰り返
し単位又は（iii）で表される繰り返し単位は必須である。
【００４２】
　ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）は、（ｉ）又は（iii）で表される繰り返し単位
の一種のみからなるホモポリマー、（ｉ）及び／又は（iii）で表される繰り返し単位の
二種以上からなる共重合体、（ｉ）及び／又は（iii）で表される繰り返し単位の少なく
とも一種、並びに（ii）で表される繰り返し単位からなる共重合体等のいずれであっても
よい。なお、前記（iii）で表される繰り返し単位は、上下１８０°回転した形で結合し
ていてもよい。
【００４３】
　また、ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）が共重合体である場合、該共重合体は、ラ
ンダム（共）重合体、部分ブロック（共）重合体、完全ブロック（共）重合体等、どのよ
うな（共）重縮合物であってもよい。
【００４４】
　ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）の製造方法は、特に制限されないが、所定量の触
媒の存在下、式：Ｘ０－ＣＨ（Ｒ１）－Ａ－Ｓｉ（ＯＲ３）ｐ（Ｘ１）３－ｐで表される
シラン化合物（１）と、式：Ｒ２Ｓｉ（ＯＲ４）ｑ（Ｘ２）３－ｑで表されるシラン化合
物（２）を、シラン化合物（１）とシラン化合物（２）のモル比で、［シラン化合物（１
）］：［シラン化合物（２）］＝５：９５～１００：０の割合で反応させる方法が好まし
い。
【００４５】
　また、ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉａ）は、所定量の触媒の存在下、式：Ｎ≡Ｃ
－ＣＨ（Ｒ１）－Ａ－Ｓｉ（ＯＲ３）ｐ（Ｘ１）３－ｐ（式中、Ｒ１およびＡは前記と同
じ意味を表し、Ｒ３は炭素数１～６のアルキル基を表し、Ｘ１はハロゲン原子を表し、ｐ
は０～３のいずれかの整数を表す。）で表されるシラン化合物（１）と、式：Ｒ２Ｓｉ（
ＯＲ４）ｑ（Ｘ２）３－ｑ（式中、Ｒ２は前記と同じ意味を表し、Ｒ４は炭素数１～６の
アルキル基を表し、Ｘ２はハロゲン原子を表し、ｑは０～３のいずれかの整数を表す。）
で表されるシラン化合物（２）を、シラン化合物（１）とシラン化合物（２）のモル比で
、［シラン化合物（１）］：［シラン化合物（２）］＝５：９５～１００：０の割合で反
応させて得られるものである。
【００４６】
　前記式（１）におけるＸ０、Ａ、Ｒ１、及び式（２）におけるＲ２は、前記と同じ意味
を表す。
【００４７】
　前記式（１）中、Ｒ３は、前記Ｒ１で例示した炭素数１～６のアルキル基と同様の炭素
数１～６のアルキル基を表す。なかでも、経済性、収率よく目的物が得られる等の観点か
ら、メチル基、エチル基が好ましい。
【００４８】
　Ｘ１は、フッ素原子、塩素原子、臭素原子等のハロゲン原子を表す。
　ｐは０～３のいずれかの整数を表す。ｐが２以上のとき、複数の式：ＯＲ３で表される
基同士は同一であっても相異なっていてもよく、（３－ｐ）が２以上のとき、複数のＸ１

同士は同一であっても相異なっていてもよい。
【００４９】
　シラン化合物（１）の具体例としては、クロロメチルトリメトキシシラン、ブロモメチ
ルトリエトキシシラン、２－クロロエチルトリプロポキシシラン、２－ブロモエチルトリ
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ブトキシシラン、３－クロロプロピルトリメトキシシラン、３－クロロプロピルトリエト
キシシラン、３－クロロプロピルトリプロポキシシラン、３－クロロプロピルトリブトキ
シシラン、３－ブロモプロピルトリメトキシシラン、３－ブロモプロピルトリエトキシシ
ラン、３－ブロモプロピルトリプロポキシシラン、３－ブロモプロピルトリブトキシシラ
ン、３－フルオロプロピルトリメトキシシラン、３－フルオロプロピルトリエトキシシラ
ン、３－フルオロプロピルトリプロポキシシラン、３－フルオロプロピルトリブトキシシ
ラン、３－アイオドプロピルトリメトキシシラン、２－クロロエチルトリメトキシシラン
、３－クロロプロピルトリエトキシシラン、４－クロロブチルトリプロポキシシラン、５
－クロロペンチルトリプロポキシシラン、２－クロロプロピルトリメトキシシラン、３－
クロロ－３－アセチルプロピルトリメトキシシラン、３－クロロ－３－メトキシカルボニ
ルプロピルトリメトキシシラン、ｏ－（２－クロロエチル）フェニルトリプロポキシシラ
ン、ｍ－（２－クロロエチル）フェニルトリメトキシシラン、ｐ－（２－クロロエチル）
フェニルトリエトキシシラン、ｐ－（２－フルオロエチル）フェニルトリメトキシシラン
等の、Ｘ０がハロゲン原子であるトリアルコキシシラン化合物類；
【００５０】
　クロロメチルトリクロロシラン、ブロモメチルブロモジメトキシシラン、２－クロロエ
チルジクロロメトキシシラン、２－ブロモエチルジクロロエトキシシラン、３－クロロプ
ロピルトリクロロシラン、３－クロロプロピルトリブロモシラン、３－クロロプロピルジ
クロロメトキシシラン、３－クロロプロピルジクロロエトキシシラン、３－クロロプロピ
ルクロロジメトキシシラン、３－クロロプロピルクロロジエトキシシラン、３－ブロモプ
ロピルジクロロエトキシシラン、３－ブロモプロピルトリブロモシラン、３－ブロモプロ
ピルトリクロロシラン、３－ブロモプロピルクロロジメトキシシラン、３－フルオロプロ
ピルトリクロロシラン、３－フルオロプロピルクロロジメトキシシラン、３－フルオロプ
ロピルジクロロメトキシシラン、３－フルオロプロピルクロロジエトキシシラン、３－ア
イオドプロピルトリクロロシラン、４－クロロブチルクロロジエトキシシラン、３－クロ
ロ－ｎ－ブチルクロロジエトキシシラン、３－クロロ－３－アセチルプロピルジクロロエ
トキシシラン、３－クロロ－３－メトキシカルボニルプロピルトリブロモシラン等の、Ｘ
０がハロゲン原子であるハロゲノシラン化合物類；
【００５１】
　３－アセトキシプロピルトリメトキシシラン、３－アセトキシプロピルトリエトキシシ
ラン、３－アセトキシプロピルトリプロポキシシラン、３－アセトキシプロピルトリブト
キシシラン、３－プロピオニルオキシプロピルトリメトキシシラン、３－プロピオニルオ
キシプロピルトリエトキシシラン、３－ベンゾイルオキシプロピルトリメトキシシラン、
３－ベンゾイルオキシプロピルトリエトキシシラン、３－ベンゾイルオキシプロピルトリ
プロポキシシラン、３－ベンゾイルオキシプロピルトリブトキシシラン、２－トリメチル
シリルオキシエチルトリメトキシシラン、３－トリエチルシリルオキシプロピルトリエト
キシシラン、３－（２－テトラヒドロピラニルオキシ）プロピルトリプロポキシシラン、
３－（２－テトラヒドロフラニルオキシ）プロピルトリブトキシシラン、３－メトキシメ
チルオキシプロピルトリメトキシシラン、３－メトキシエトキシメチルオキシプロピルト
リエトキシシラン、３－（１－エトキシエチルオキシ）プロピルトリプロポキシシラン、
３－（ｔ－ブトキシカルボニルオキシ）プロピルトリメトキシシラン、３－ｔ－ブトキシ
プロピルトリメトキシシラン、３－ベンジロキシプロピルトリエトキシシラン、３－トリ
フェニルメトキシプロピルトリエトキシシラン等の、Ｘ０が前記式：ＯＧで表される基で
あるトリアルコキシシラン化合物類；
【００５２】
　３－アセトキシプロピルトリクロロシラン、３－アセトキシプロピルトリブロモシラン
、３－アセトキシプロピルジクロロメトキシシラン、３－アセトキシプロピルジクロロエ
トキシシラン、３－アセトキシプロピルクロロジメトキシシラン、３－アセトキシプロピ
ルクロロジエトキシシラン、３－ベンゾイルオキシプロピルトリクロロシラン、３－トリ
メチルシリルオキシプロピルクロロジメトキシシラン、３－トリエチルシリルオキシプロ
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ピルジクロロメトキシシラン、３－（２－テトラヒドロピラニルオキシ）プロピルクロロ
ジエトキシシラン、３－（２－テトラヒドロフラニルオキシ）プロピルジクロロエトキシ
シラン、３－メトキシメチルオキシプロピルトリブロモシラン、３－メトキシエトキシメ
チルオキシプロピルトリクロロシラン、３－（１－エトキシエチルオキシ）プロピルクロ
ロジメトキシシラン、３－ｔ－ブトキシカルボニルオキシプロピルジクロロメトキシシラ
ン、３－ｔ－ブトキシプロピルクロロジエトキシシラン、３－トリフェニルメトキシプロ
ピルジクロロエトキシシラン、３－ベンジロキシプロピルトリブロモシラン等の、Ｘ０が
前記式：ＯＧで表される基であるハロゲノシラン化合物類；
【００５３】
　シアノメチルトリメトキシシラン、シアノメチルトリエトキシシラン、１－シアノエチ
ルトリメトキシシラン、２－シアノエチルトリメトキシシラン、２－シアノエチルトリエ
トキシシラン、２－シアノエチルトリプロポキシシラン、３－シアノプロピルトリメトキ
シシラン、３－シアノプロピルトリエトキシシラン、３－シアノプロピルトリプロポキシ
シラン、３－シアノプロピルトリブトキシシラン、４－シアノブチルトリメトキシシラン
、５－シアノペンチルトリメトキシシラン、２－シアノプロピルトリメトキシシラン、２
－（シアノメトキシ）エチルトリメトキシシラン、２－（２－シアノエトキシ）エチルト
リメトキシシラン、ｏ－（シアノメチル）フェニルトリプロポキシシラン、ｍ－（シアノ
メチル）フェニルトリメトキシシラン、ｐ－（シアノメチル）フェニルトリエトキシシラ
ン、ｐ－（２－シアノエチル）フェニルトリメトキシシラン等の、Ｘ０がシアノ基である
トリアルコキシシラン化合物類；
【００５４】
　シアノメチルトリクロロシラン、シアノメチルブロモジメトキシシラン、２－シアノエ
チルジクロロメトキシシラン、２－シアノエチルジクロロエトキシシラン、３－シアノプ
ロピルトリクロロシラン、３－シアノプロピルトリブロモシラン、３－シアノプロピルジ
クロロメトキシシラン、３－シアノプロピルジクロロエトキシシラン、３－シアノプロピ
ルクロロジメトキシシラン、３－シアノプロピルクロロジエトキシシラン、４－シアノブ
チルクロロジエトキシシラン、３－シアノ－ｎ－ブチルクロロジエトキシシラン、２－（
２－シアノエトキシ）エチルトリクロロシラン、２－（２－シアノエトキシ）エチルブロ
モジエトキシシラン、２－（２－シアノエトキシ）エチルジクロロプロポキシシラン、ｏ
－（２－シアノエチル）フェニルトリクロロシラン、ｍ－（２－シアノエチル）フェニル
メトキシジブロモシラン、ｐ－（２－シアノエチル）フェニルジメトキシクロロシラン、
ｐ－（２－シアノエチル）フェニルトリブロモシラン等の、Ｘ０がシアノ基であるハロゲ
ノシラン化合物類；等が挙げられる。
【００５５】
　シラン化合物（１）は一種単独で、あるいは二種以上を組み合わせて用いることができ
る。
【００５６】
　これらの中でも、シラン化合物（１）としては、ガラス、セラミックス、金属及び合成
樹脂に対して、より優れた接着性を有する接着剤が得られることから、３－クロロプロピ
ル基、３－アセトキシプロピル基、２－シアノエチル基、又は３－シアノプロピル基を有
するシラン化合物が好ましく、３－クロロプロピル基、３－アセトキシプロピル基、又は
２－シアノエチル基を有するトリアルコキシシラン化合物がより好ましい。
【００５７】
　前記式（２）中、Ｒ４は、前記Ｒ３と同様の炭素数１～６のアルキル基を表し、Ｘ２は
、前記Ｘ１と同様のハロゲン原子を表す。
【００５８】
　ｑは０～３のいずれかの整数を表す。ｑが２以上のとき、複数の式：ＯＲ４で表される
基同士は同一であっても相異なっていてもよく、（３－ｑ）が２以上のとき、複数のＸ２

同士は同一であっても相異なっていてもよい。
【００５９】
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　シラン化合物（２）の具体例としては、フェニルトリメトキシシラン、４－メトキシフ
ェニルトリメトキシシラン、２－クロロフェニルトリメトキシシラン、フェニルトリエト
キシシラン、２－メトキシフェニルトリエトキシシラン、フェニルジメトキシエトキシシ
ラン、フェニルジエトキシメトキシシラン、
　フェニルトリクロロシラン、フェニルクロロジメトキシシラン、フェニルジクロロメト
キシシラン、フェニルトリブロモシラン、フェニルクロロメトキシエトキシシラン、４－
メトキシフェニルトリクロロシラン、２－クロロフェニルトリクロロシラン、フェニルト
リクロロシラン、２－エトキシフェニルトリクロロシラン；等の置換基を有していてもよ
いフェニルシラン化合物類；
【００６０】
　メチルトリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、エチルトリメトキシシラン、
エチルトリエトキシシラン、ｎ－プロピルトリメトキシシラン、ｎ－ブチルトリエトキシ
シラン、ｉ－ブチルトリメトキシシラン、ｎ－ペンチルトリエトキシシラン、ｎ－ヘキシ
ルトリメトキシシラン、ｉ－オクチルトリエトキシシラン、ドデシルトリメトキシシラン
、メチルジメトキシエトキシシラン、メチルジエトキシメトキシシラン、
　メチルトリクロロシラン、メチルクロロジメトキシシラン、メチルジクロロメトキシシ
ラン、メチルジクロロメトキシシラン、メチルトリブロモシラン、メチルクロロジエトキ
シシラン、エチルトリクロロシラン、エチルクロロジメトキシシラン、エチルジクロロメ
トキシシラン、エチルトリブロモシラン、ｎ－プロピルトリクロロシラン、ｎ－プロピル
クロロジメトキシシラン、ｎ－プロピルジクロロメトキシシラン等のアルキルシラン化合
物類；
【００６１】
　グリシジルトリメトキシシラン、グリシジルトリエトキシシラン、グリシジルトリプロ
ポキシシラン、グリシジルトリブトキシシラン、グリシジルトリクロロシラン、グリシジ
ルクロロジメトキシシラン、グリシジルジクロロメトキシシラン、グリシジルクロロジエ
トキシシラン、グリシジルジクロロエトキシシラン、グリシジルトリブロモシラン、
【００６２】
　３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルトリエトキ
シシラン、３－グリシドキシプロピルトリプロポキシシラン、３－グリシドキシプロピル
トリブトキシシラン、３－グリシドキシプロピルトリクロロシラン、３－グリシドキシプ
ロピルクロロジメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルジクロロメトキシシラン、３
－グリシドキシプロピルクロロジエトキシシラン、３－グリシドキシプロピルジクロロエ
トキシシラン、３－グリシドキシプロピルトリブロモシラン、
【００６３】
　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、２－（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、２－（３，４－エポキシシクロヘ
キシル）エチルトリプロポキシシラン、２－（３，４－エポキシシクロヘキシル）エチル
トリブトキシシラン、
【００６４】
　３－アクリロキシプロピルトリメトキシシラン、３－アクリロキシプロピルトリエトキ
シシラン、３－アクリロキシプロピルトリプロポキシシラン、３－アクリロキシプロピル
トリブトキシシラン、
　３－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルトリエ
トキシシラン、３－メタクリロキシプロピルトリプロポキシシラン、３－メタクリロキシ
プロピルトリブトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルトリクロロシラン、３－メタ
クリロキシプロピルクロロジメトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルジクロロメト
キシシラン、３－メタクリロキシプロピルクロロジエトキシシラン、３－メタクリロキシ
プロピルジクロロエトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルトリブロモシラン、
【００６５】
　３－〔（２－アミノエチル）アミノ〕プロピルトリメトキシシラン、３－アミノプロピ
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ルトリメトキシシラン、３－フェニルアミノプロピルトリメトキシシラン、３－カルボキ
シプロピルトリメトキシシラン、
【００６６】
　３－メルカプトプロピルトリメトキシシラン、３－メルカプトプロピルトリエトキシシ
ラン、３－メルカプトプロピルトリプロポキシシラン、３－メルカプトプロピルトリブト
キシシラン、３－メルカプトプロピルトリクロロシラン、３－メルカプトプロピルクロロ
ジメトキシシラン、３－メルカプトプロピルジクロロメトキシシラン、３－メルカプトプ
ロピルクロロジエトキシシラン、３－メルカプトプロピルジクロロエトキシシラン、３－
メルカプトプロピルトリブロモシラン等の、置換基を有するアルキルシラン化合物類；
【００６７】
　ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン、ビニルトリプロポキシシラン
、ビニルトリブトキシシラン、アリルトリメトキシシラン等のアルケニルシラン化合物類
；等が挙げられる。
　シラン化合物（２）は一種単独で、あるいは二種以上を組み合わせて用いることができ
る。
【００６８】
　シラン化合物（１）とシラン化合物（２）の使用割合は、モル比で、［シラン化合物（
１）］：［シラン化合物（２）］＝５：９５～１００：０の範囲で任意に設定することが
できるが、好ましくは２０：８０～７０：３０、さらに好ましくは２５：７５～６０：４
０である。このような範囲で、シラン化合物（１）、シラン化合物（２）を用いることで
、接着性に優れる硬化物が得られるポリオルガノシロキサン化合物を収率よく製造するこ
とができる。
【００６９】
　シラン化合物（１）とシラン化合物（２）の反応に用いる触媒は、酸触媒及び塩基触媒
のいずれであってもよい。
　酸触媒としては、塩酸、硫酸、硝酸、りん酸等の無機酸；メタンスルホン酸、トリフル
ロロメタンスルホン酸、ベンゼンスルホン酸、ｐ－トルエンスルホン酸、酢酸、トリフル
オロ酢酸等の有機酸；が挙げられる。
【００７０】
　塩基触媒としては、トリメチルアミン、トリエチルアミン、リチウムジイソプロピルア
ミド、リチウムビス（トリメチルシリル）アミド、ピリジン、１，８－ジアザビシクロ［
５．４．０］－７－ウンデセン、アニリン、ピコリン、１，４－ジアザビシクロ［２．２
．２］オクタン、イミダゾール等の有機塩基；水酸化テトラメチルアンモニウム、水酸化
テトラエチルアンモニウム等の有機塩水酸化物；ナトリウムメトキシド、ナトリウムエト
キシド、ナトリウムｔ－ブトキシド、カリウムｔ－ブトキシド等の金属アルコラート；水
素化ナトリウム、水素化カルシウム等の金属水素化物；水酸化ナトリウム、水酸化カリウ
ム、水酸化カルシウム等の金属水酸化物；炭酸ナトリウム、炭酸カリウム、炭酸マグネシ
ウム等の金属炭酸塩；炭酸水素ナトリウム、炭酸水素カリウム等の金属炭酸水素塩；等が
挙げられる。
【００７１】
　触媒の使用量は、シラン化合物（１）又はシラン化合物（１）及びシラン化合物（２）
（以下、単に「シラン化合物」ということがある。）の総モル量に対して、通常、０．１
ｍｏｌ％～１０ｍｏｌ％、好ましくは１ｍｏｌ％～５ｍｏｌ％の範囲である。
【００７２】
　シラン化合物（１）とシラン化合物（２）とを反応させる方法としては、特に制約はな
く、例えば、シラン化合物（１）とシラン化合物（２）の溶媒溶液に、触媒を添加し、所
定温度で撹拌する方法が挙げられる。
【００７３】
　用いる溶媒は、用いるシラン化合物の種類等に応じて、適宜選択することができる。例
えば、水；ベンゼン、トルエン、キシレン等の芳香族炭化水素類；酢酸メチル、酢酸エチ



(14) JP 5568314 B2 2014.8.6

10

20

30

40

50

ル、酢酸プロピル、プロピオン酸メチル等のエステル類；アセトン、メチルエチルケトン
、メチルｉ－ブチルケトン、シクロヘキサノン等のケトン類；メチルアルコール、エチル
アルコール、ｎ－プロピルアルコール、ｉ－プロピルアルコール、ｎ－ブチルアルコール
、ｉ－ブチルアルコール、ｓ－ブチルアルコール、ｔ－ブチルアルコール等のアルコール
類；等が挙げられる。これらの溶媒は一種単独で、あるいは二種以上を混合して用いるこ
とができる。
【００７４】
　これらの中でも、水、芳香族炭化水素類、及びこれらの混合溶媒が好ましく、水とトル
エンの混合溶媒が特に好ましい。水とトルエンを用いる場合、水とトルエンの比率（容積
比）は、好ましくは１：９～９：１、より好ましくは７：３～３：７である。
【００７５】
　溶媒の使用量は、溶媒１リットルあたり、シラン化合物の総モル量が、通常０．１ｍｏ
ｌ～１０ｍｏｌ、好ましくは０．５ｍｏｌ～１０ｍｏｌとなる量である。
【００７６】
　シラン化合物を反応させるときの温度は、通常０℃から用いる溶媒の沸点までの温度範
囲、好ましくは２０℃～１００℃の範囲である。反応温度があまりに低いと縮合反応の進
行が不十分となる場合がある。一方、反応温度が高くなりすぎるとゲル化抑制が困難とな
る。反応は、通常３０分から２０時間で完結する。
【００７７】
　反応終了後は、酸触媒を用いた場合は、反応溶液に炭酸水素ナトリウム等のアルカリ水
溶液を添加することにより、塩基触媒を用いた場合は、反応溶液に塩酸等の酸を添加する
ことにより中和を行い、その際に生じる塩をろ別又は水洗等により除去し、目的とするポ
リオルガノシロキサン化合物（Ｉ）及びポリオルガノシロキサン化合物（Ｉａ）（以下、
これらをまとめて、「ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等」ということがある。）を
得ることができる。
【００７８】
　得られるポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等がラダー型構造を有しているか否かは
、例えば、反応生成物の赤外線吸収スペクトル測定やＸ線回折測定を行うことによって確
認することができる。
【００７９】
　得られるポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等の重量平均分子量（Ｍｗ）は、通常１
，０００～３０，０００、好ましくは１，５００～１０，０００の範囲である。数平均分
子量は、例えば、ＳＥＣ（サイズ・エクスクルージョン・クロマトグラフィー）によるポ
リスチレン換算により求めることができる。
【００８０】
　また、ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等の分子量分布（Ｍｗ／Ｍｎ）は、特に制
限されないが、通常１．０～３．０．好ましくは１．１～２．０の範囲である。
【００８１】
　本発明の接着剤は、ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等の一種又は二種以上を含有
することを特徴とする。本発明の接着剤は、ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等のみ
からなるものでもよいし、本発明の目的を阻害しない範囲で、ポリオルガノシロキサン化
合物（Ｉ）等に他の成分を含有させた組成物であってもよい。
【００８２】
　また、本発明の接着剤は、ラダー型構造を有するポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）
等を主成分とするものであるが、本発明の目的を阻害しない範囲で、ランダム型構造又は
籠型構造のポリオルガノシロキサン化合物を含有していてもよい。
【００８３】
　本発明の接着剤中におけるポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等の含有量は、接着剤
全体に対して、通常６０重量％以上、好ましくは８０重量％以上、より好ましくは９０重
量％以上である。
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【００８４】
　他の成分としては、酸化防止剤、紫外線吸収剤、光安定剤、希釈剤、シランカップリン
グ剤、硬化剤等が挙げられる。
【００８５】
　酸化防止剤は、加熱時の酸化劣化を防止するために添加される。
　酸化防止剤としては、例えば、フェノール系、硫黄系、リン系酸化防止剤等が挙げられ
る。
【００８６】
　フェノール系酸化防止剤の具体例としては、２，６－ジ－ｔ－ブチル－ｐ－クレゾール
、ジブチルヒドロキシトルエン、ブチル化ヒドロキシアニソール、２，６－ジ－ｔ－ブチ
ル－ｐ－エチルフェノール、ステアリル－β－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキ
シフェニル）プロピオネート等のモノフェノール類；２，２’－メチレンビス（４－メチ
ル－６－ｔ－ブチルフェノール）、２，２’－メチレンビス（４－エチル－６－ｔ－ブチ
ルフェノール）、４，４’－チオビス（３－メチル－６－ｔ－ブチルフェノール）、４，
４’－ブチリデンビス（３－メチル－６－ｔ－ブチルフェノール）、３，９－ビス［１，
１－ジメチル－２－｛β－（３－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシ－５－メチルフェニル）プ
ロピオニルオキシ｝エチル］２，４，８，１０－テトラオキサスピロ［５，５］ウンデカ
ン等のビスフェノール類；１，１，３－トリス（２－メチル－４－ヒドロキシ－５－ｔ－
ブチルフェニル）ブタン、１，３，５－トリメチル－２，４，６－トリス（３，５－ジ－
ｔ－ブチル－４－ヒドロキシベンジル）ベンゼン、テトラキス－［メチレン－３－（３’
，５’－ジ－ｔ－ブチル－４’－ヒドロキシフェニル）プロピオネート］メタン、ビス［
３，３’－ビス－（４’－ヒドロキシ－３’－ｔ－ブチルフェニル）ブチリックアシッド
］グリコールエステル、１，３，５－トリス（３’，５’－ジ－ｔ－ブチル－４’－ヒド
ロキシベンジル）－Ｓ－トリアジン－２，４，６－（１Ｈ，３Ｈ，５Ｈ）トリオン、トコ
フェノール等の高分子型フェノール類；が挙げられる。
【００８７】
　硫黄系酸化防止剤としては、ジラウリル－３，３’－チオジプロピオネート、ジミリス
チル－３，３’－チオジプロピオネート、ジステアリル－３，３’－チオジプロピオネー
ト等が挙げられる。
【００８８】
　リン系酸化防止剤としては、トリフェニルホスファイト、ジフェニルｉ－デシルホスフ
ァイト、フェニルジｉ－デシルホスファイト、トリス（ノニルフェニル）ホスファイト、
ジｉ－デシルペンタエリスリトールホスファイト、トリス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェ
ニル）ホスファイト、サイクリックネオペンタンテトライルビス（オクタデシル）ホスフ
ァイト、サイクリックネオペンタンテトライルビス（２，４－ジ－ｔ－ブチルフェニル）
ホスファイト、サイクリックネオペンタンテトライルビス（２，４－ジ－ｔ－ブチル－４
－メチルフェニル）ホスファイト、ビス［２－ｔ－ブチル－６－メチル－４－｛２－（オ
クタデシルオキシカルボニル）エチル｝フェニル］ヒドロゲンホスファイト等のホスファ
イト類；９，１０－ジヒドロ－９－オキサ－１０－ホスファフェナントレン－１０－オキ
サイド、１０－（３，５－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシベンジル）－９，１０－ジヒ
ドロ－９－オキサ－１０－ホスファフェナントレン－１０－オキサイド、１０－デシロキ
シ－９，１０－ジヒドロ－９－オキサ－１０－ホスファフェナントレン－１０－オキサイ
ド等のオキサホスファフェナントレンオキサイド類；が挙げられる。
【００８９】
　これら酸化防止剤は一種単独で、あるいは二種以上を組み合わせて使用することができ
る。酸化防止剤の使用量は、ポリオルガノシロキサン化合物１００重量部に対して好まし
くは０．０１～１０重量部である。
【００９０】
　紫外線吸収剤は、接着剤の耐候性を向上させる目的で添加される。
　紫外線吸収剤としては、例えば、フェニルサリシレート、ｐ－ｔ－ブチルフェニルサリ
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シレート、ｐ－オクチルフェニルサリシレート等のサリチル酸類；２，４－ジヒドロキシ
ベンゾフェノン、２－ヒドロキシ－４－メトキシベンゾフェノン、２－ヒドロキシ－４－
オクトキシベンゾフェノン、２－ヒドロキシ－４－ドデシルオキシベンゾフェノン、２，
２’－ジヒドロキシ－４－メトキシベンゾフェノン、２，２’－ジヒドロキシ－４，４’
－ジメトキシベンゾフェノン、２－ヒドロキシ－４－メトキシ－５－スルホベンゾフェノ
ン等のベンゾフェノン類；２－（２’－ヒドロキシ－５’－メチルフェニル）ベンゾトリ
アゾール、２－（２’－ヒドロキシ－５’－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）ベンゾトリアゾ
ール、２－（２’－ヒドロキシ－３’，５’－ジ－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）ベンゾト
リアゾール、２－（２’－ヒドロキシ－３’－ｔｅｒｔ－ブチル－５’－メチルフェニル
）－５－クロロベンゾトリアゾール、２－（２’－ヒドロキシ－３’，５’－ジ－ｔｅｒ
ｔ－ブチルフェニル）－５－クロロベンゾトリアゾール、２－（２’－ヒドロキシ－３’
，５’－ジ－ｔｅｒｔ－アミルフェニル）ベンゾトリアゾール、２－｛（２’－ヒドロキ
シ－３’，３’’，４’’，５’’，６’’－テトラヒドロフタルイミドメチル）－５’
－メチルフェニル｝ベンゾトリアゾール等のベンゾトリアゾール類；ビス（２，２，６，
６－テトラメチル－４－ピペリジル）セバケート、ビス（１，２，２，６，６－ペンタメ
チル－４－ピペリジル）セバケート、ビス（１，２，２，６，６－ペンタメチル－４－ピ
ペリジル）[｛３，５－ビス（１，１－ジメチルエチル）－４－ヒドロキシフェニル｝メ
チル]ブチルマロネート等のヒンダードアミン類；等が挙げられる。
【００９１】
　これらの紫外線吸収剤は一種単独で、あるいは二種以上を組み合わせて使用することが
できる。紫外線吸収剤の使用量は、ポリオルガノシロキサン化合物１００重量部に対して
、好ましくは０．０１～１０重量部である。
【００９２】
　光安定剤は、接着剤の耐光性を向上させる目的で添加される。
　光安定剤としては、例えば、ポリ［｛６－（１，１，３，３，－テトラメチルブチル）
アミノ－１，３，５－トリアジン－２，４－ジイル｝｛（２，２，６，６－テトラメチル
－４－ピペリジン）イミノ｝ヘキサメチレン｛（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピ
ペリジン）イミノ｝］等のヒンダードアミン類が挙げられる。
【００９３】
　これらの光安定剤は一種単独で、あるいは二種以上を組み合わせて使用することができ
る。光安定剤の使用量は、シルセスキオキサン化合物１００重量部に対して、好ましくは
０．０１～１０重量部である。
【００９４】
　希釈剤は、接着剤の粘度を調整するため添加される。
　希釈剤としては、例えば、グリセリンジグリシジルエーテル、ブタンジオールジグリシ
ジルエーテル、ジグリシジルアニリン、ネオペンチルグリコールグリシジルエーテル、シ
クロヘキサンジメタノールジグリシジルエーテル、アルキレンジグリシジルエーテル、ポ
リグリコールジグリシジルエーテル、ポリプロピレングリコールジグリシジルエーテル、
トリメチロールプロパントリグリシジルエーテル、グリセリントリグリシジルエーテル、
４－ビニルシクロヘキセンモノオキサイド、ビニルシクロヘキセンジオキサイド、メチル
化ビニルシクロヘキセンジオキサイド等が挙げられる。これらの希釈剤は一種単独で、あ
るいは二種以上を組み合わせて使用することができる。
【００９５】
　シランカップリング剤は、接着剤と被着体の密着性を更に向上させるために添加される
。
　シランカップリング剤としては、例えば、３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラ
ン、３－グリシドキシプロピルトリエトキシシラン、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、２－（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、ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン等が挙げられる
。
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【００９６】
　硬化剤としては、例えば、酸無水物、芳香族アミン、フェノール樹脂等が挙げられる。
　酸無水物としては、テトラヒドロ無水フタル酸、メチルテトラヒドロ無水フタル酸、ヘ
キサヒドロ無水フタル酸、メチルヘキサヒドロ無水フタル酸、ノルボルナン－２，３－ジ
カルボン酸無水物、メチルノルボルナン－２，３－ジカルボン酸無水物、シクロヘキサン
－１，２，４－トリカルボン酸、シクロヘキサン－１，３，５－トリカルボン酸、シクロ
ヘキサン－１，３，４－トリカルボン酸－３，４－無水物、無水マレイン酸、無水フタル
酸、無水コハク酸、無水ドデシルコハク酸、無水ピロメリット酸、無水トリメリット酸等
が挙げられる。
【００９７】
　芳香族アミンとしては、イミダゾール、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－メルカプトメチルベンゾイミダゾール、２－エチルイミダゾール
－４－ジチオカルボン酸、２－メチルイミダゾール－４－カルボン酸、１－（２－アミノ
エチル）－２－メチルイミダゾール、１－（２－シアノエチル）－２－メチルイミダゾー
ル、２－フェニル－４，５－ジヒドロキシメチルイミダゾール、ベンゾイミダゾール、２
－エチル－４－チオカルバモイルイミダゾール等のイミダゾール類；ピラゾール、３－ア
ミノ－４－シアノ－ピラゾール等のピラゾール類；１，２，４－トリアゾール、２－アミ
ノ－１，２，４－トリアゾール、１，２－ジアミノ－１，２，４－トリアゾール、１－メ
ルカプト－１，２，４－トリアゾール等のトリアゾール類；２－アミノトリアジン、２，
４－ジアミノ－６－（６－（２－（２メチル－１－イミダゾリル）エチル）トリアジン２
，４，６－トリメルカプト－ｓ－トリアジン－トリソデイウムソルト等のトリアジン類；
等が挙げられる。
【００９８】
　本発明の接着剤は、硬化剤を含んでいてもよいが、硬化剤を用いなくても円滑に硬化が
進行する。硬化剤を使用すると劣化の原因となる可能性があるため、より長期にわたって
優れた接着性を維持させる上では、硬化剤を含まないのが好ましい。
【００９９】
　本発明の接着剤は、例えば、ポリオルガノシロキサン化合物（Ｉ）等に、所望により前
記他の成分の一種又は二種以上を配合して混合することにより製造することができる。
【０１００】
　本発明の接着剤が接着の対象とする材料としては、特に限定されないが、ソーダライム
ガラス、耐熱性硬質ガラス等のガラス類；シリコンウエハ等のセラミックス；鉄、銅、ア
ルミニウム、金、銀、白金、クロム、チタン及びこれらの金属の合金、ステンレス（ＳＵ
Ｓ３０２、ＳＵＳ３０４、ＳＵＳ３０４Ｌ、ＳＵＳ３０９等）等の金属類；ポリエチレン
テレフタレート、ポリブチレンテレフタレート、ポリエチレンナフタレート、ポリエチレ
ン、ポリプロピレン、ポリ塩化ビニル、ポリ塩化ビニリデン、ポリビニルアルコール、エ
チレン－酢酸ビニル共重合体、ポリスチレン、ポリカーボネート、ポリメチルペンテン、
ポリスルホン、ポリエーテルエーテルケトン、ポリエーテルスルホン、ポリフェニレンス
ルフィド、ポリエーテルイミド、ポリイミド、フッ素樹脂、ポリアミド、アクリル樹脂、
ノルボルネン系樹脂、シクロオレフィン樹脂、ガラスエポキシ樹脂等の有機・無機複合樹
脂；等が好ましい。
【０１０１】
　本発明の接着剤を用いることにより、接着の対象とする材料同士、具体的には、前記ガ
ラス同士、セラミックス同士、金属同士、合成樹脂同士、ガラスとセラミックス、ガラス
と金属、ガラスと合成樹脂、セラミックスと金属、セラミックスと合成樹脂、金属と合成
樹脂等を強固に接着させることができる。
【０１０２】
　すなわち、本発明の接着剤を接着の対象とする材料の一方又は両方の接着面に塗布・乾
燥した後、接着剤を硬化させて、接着の対象とする材料同士を強固に接着させることがで
きる。
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【０１０３】
　接着剤を硬化するには、必要により加圧下で、所定温度（１００～２００℃）に加熱す
ればよい。
【０１０４】
　本発明の接着剤によれば、絶縁基板として表面平滑なものを用いて、その表面に金属か
らなる導体回路を形成した場合であっても、形成された導体回路は、基板に対して十分な
接着強度を得ることができる。
【０１０５】
　また、本発明の接着剤は、透明性にも優れるため、特に光学用接着剤として好適に用い
ることができる。例えば、発光ダイオード等の半導体素子を、リードフレーム、セラミッ
クスケース、基板等に固着させる際の接着剤として有用である。
【実施例】
【０１０６】
　以下、実施例により本発明をさらに詳細に説明する。
　ただし、本発明は以下の実施例によって何ら制限されるものではない。
【０１０７】
　なお、下記実施例においては、シラン化合物として、以下のものを使用した。
（１）シラン化合物（１）
　１Ａ：３－クロロプロピルトリメトキシシラン（東京化成工業社製）
　１Ｂ：３－アセトキシプロピルトリメトキシシラン（アヅマックス社製）
　１Ｃ：２－シアノエチルトリメトキシシラン（アヅマックス社製）
（２）シラン化合物（２）
　２Ａ：フェニルトリメトキシシラン（東京化成工業社製）
【０１０８】
（実施例１～８）
　以下に示す製造方法Ａ又は製造方法Ｂにより、下記第１表に示すように、接着剤１～８
を製造した。
【０１０９】
製造方法Ａ：
　攪拌子を入れた２００ｍｌのナス型フラスコに、第１表に示す、シラン化合物（１）、
シラン化合物（２）、溶媒としてトルエン２０ｍｌ、及び蒸留水１０ｍｌを仕込んだ後、
全容を室温で撹拌しながら、触媒としてリン酸（関東化学社製）０．１０ｇ（１ｍｍｏｌ
）を加え、同温度で１６時間さらに撹拌を継続した。その後、反応混合物に飽和炭酸水素
ナトリウム水溶液を加えて中和した。これに酢酸エチル１００ｍｌを加え有機物を分取し
た。
【０１１０】
　有機物を蒸留水で２回洗浄した後、無水硫酸マグネシウムで乾燥し、硫酸マグネシウム
をろ別後、ろ液を多量のｎ－ヘキサン中に滴下して沈殿させ、沈殿物をデカンテーション
により分離した。得られた沈殿物をテトラヒドロフラン（ＴＨＦ）に溶解して回収し、エ
バポレーターでＴＨＦを減圧留去し、真空乾燥することにより、ポリオルガノシロキサン
化合物を得た。このものを接着剤とした。
【０１１１】
製造方法Ｂ：
　攪拌子を入れた２００ｍｌのナス型フラスコに、第１表に示す、シラン化合物（１）、
シラン化合物（２）、トルエン２０ｍｌ、蒸留水１０ｍｌを仕込んだ後、全容を室温で撹
拌しながら、触媒としてリン酸（関東化学社製）０．１０ｇ（１ｍｍｏｌ）を加え、同温
度で１６時間さらに撹拌を継続した。その後、反応混合物に飽和炭酸水素ナトリウム水溶
液を加えて中和し、静置した後、トルエン及び水をデカンテーションにより除去した。
【０１１２】
　残留物を蒸留水にて２回洗浄した後、２－ブタノン１００ｍｌを加えて溶解させ、得ら
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量のｎ－ヘキサン中に滴下し、再沈殿させ、沈殿物をろ取した。得られた沈殿物をＴＨＦ
に溶解して回収し、エバポレーターでＴＨＦを減圧下に留去し、真空乾燥することにより
、ポリオルガノシロキサン化合物を得た。このものを接着剤とした。
【０１１３】
　実施例１～８における、製造方法、用いたシラン化合物（１）の種類及び使用量、
用いたシラン化合物（２）の種類及び使用量、並びに得られた第１表には、併せて、得ら
れたポリオルガノシロキサン化合物の重量平均分子量（Ｍｗ）を第１表に示す。
【０１１４】
【表１】

【０１１５】
　また、実施例１～８で得られたポリオルガノシロキサン化合物のＩＲスペクトルデータ
〔フーリエ変換赤外線分光光度計（ＦＴ－ＩＲ、パーキンエルマー社製、スペクトラム　
ワンにより測定〕を第２表に示す。
【０１１６】
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【表２】

【０１１７】
（比較例１）
　２０ｍｌのガラス製サンプル管に、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（アルドリッチ社製）２ｇ、２，２－ビス（４
－グリシジルオキシフェニル）プロパン（東京化成工業社製）１ｇ、４－メチルシクロヘ
キサン－１，２－ジカルボン酸無水物（東京化成工業社製）３ｇ、及びトリフェニルホス
フィン（関東化学社製）０．０３ｇを添加し、全容を十分に混合して、エポキシ樹脂組成
物を得た。このものを接着剤９とした。
【０１１８】
（接着力試験）
　各種被着体の上に、直径３ｍｍの穴をあけた厚さ１ｍｍのシリコーンゴムシートを固定
した。この穴に、実施例１～８及び比較例１で得られた接着剤１～９をそれぞれ流し込ん
で、１４０℃で６時間加熱処理して硬化した。その後、シリコーンゴム製シートを剥離し
、被着体と接着剤とのせん断接着力を、ボンドテスター（シリーズ４０００、デイジ社製
）により測定した。その結果を第３表に示す。
【０１１９】
【表３】

【０１２０】
　第３表より、実施例１～８の接着剤は、各種接着対象材料（被着体）に強度な接着力を
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