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(57)【要約】
本発明は薄膜かつ平坦性に優れ、好適にはフィルムの表
面が極めて平滑かつ平坦性に優れ、荷電圧に対する高い
絶縁破壊強度が期待できるオルガノポリシロキサン硬化
物フィルム、その用途および製造方法を提供することを
目的とする。
フィルム表面の算術平均高さ（Ｓａ）が０．５０μｍ未
満であり、フィルム中央の平均厚みが１～２０μｍの範
囲にある、オルガノポリシロキサン硬化物フィルム。こ
のようなフィルムは、一対のサポートロール間にテンシ
ョン支持方式にて支持された連続走行する基材上に、硬
化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用
いて塗布するダイ塗布工程を含む製造方法で好適に得る
ことができる。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
フィルム表面の算術平均高さ（Ｓａ）が０．５０μｍ未満であり、フィルム中央の平均厚
みが１～２０μｍの範囲である、オルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
【請求項２】
フィルム中央の平均厚みが１～１０μｍの範囲である、請求項１に記載のオルガノポリシ
ロキサン硬化物フィルム。
【請求項３】
実質的に、有機溶媒を含まないことを特徴とする、請求項１または請求項２に記載のオル
ガノポリシロキサン硬化物フィルム。
【請求項４】
（Ａ）分子内に少なくとも２個の炭素－炭素二重結合を含む硬化反応性基を有するオルガ
ノポリシロキサン、
（Ｂ）分子内に少なくとも２個のケイ素原子結合水素原子を有するオルガノハイドロジェ
ンポリシロキサン　組成物中の炭素－炭素二重結合の合計量１モルに対して、本成分中の
ケイ素原子結合水素原子が０．１～２．５モルとなる量、および
（Ｃ）有効量のヒドロシリル化反応用触媒、
を含有する、硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化させてなる、請求項１～３のい
ずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
【請求項５】
前記成分（Ａ）または成分（Ｂ）の一部又は全部が高誘電性官能基を有するオルガノポリ
シロキサンまたはオルガノハイドロジェンポリシロキサンである、請求項４に記載のオル
ガノポリシロキサン硬化物フィルム。
【請求項６】
前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が、さらに、
（Ｄ１）１種類以上の有機ケイ素化合物により表面処理された、平均ＢＥＴ比表面積が１
００ｍ２／ｇを超える補強性微粒子またはその複合体
（Ｄ２）１種類以上の有機ケイ素化合物により表面処理された、平均ＢＥＴ比表面積が１
０～１００ｍ２／ｇの範囲にある補強性微粒子またはその複合体を含んでなり、かつ、
（Ｄ１）成分と（Ｄ２）成分の質量比が５０：５０～９９：１の範囲である、
請求項４または請求項５に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
【請求項７】
前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が、無溶剤型または低溶剤型の組成物である、
請求項４～６のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
【請求項８】
請求項１～７のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの電子材料
または表示装置用部材としての使用。
【請求項９】
請求項１～７のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムが、剥離層
を備えたシート状基材に積層された構造を有する積層体。
【請求項１０】
請求項１～７のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを有する、
電子部品または表示装置。
【請求項１１】
一対のサポートロール間にテンション支持方式にて支持された連続走行する基材上に、硬
化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布工程を含む
ことを特徴とする、請求項１～７のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物
フィルムの製造方法。
【請求項１２】
前記基材が、剥離層を有するフィルム状基材である、請求項１１に記載のオルガノポリシ
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ロキサン硬化物フィルムの製造方法。
【請求項１３】
前記基材上に、硬化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用いて塗布した後
、硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化させる工程を含む、請求項１１または請求
項１２に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
【請求項１４】
前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が多成分型組成物であり、スロットダイに送液
される前工程として、機械力を用いる攪拌装置によって各成分を混合して硬化性オルガノ
ポリシロキサン組成物を調製する混合工程をさらに含む、請求項１１～１３のいずれか１
項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
【請求項１５】
前記機械力を用いる攪拌装置がスタティックミキサーであり、硬化性オルガノポリシロキ
サン組成物を調製する混合工程と、スロットダイに硬化性オルガノポリシロキサン組成物
を送液する工程が連続した工程であることを特徴とする、請求項１４に記載のオルガノポ
リシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
【請求項１６】
前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が無溶剤型または低溶剤型の組成物であり、溶
媒による希釈工程を含まないことを特徴とする、請求項１１～１５のいずれか１項に記載
のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
【請求項１７】
前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物を、剥離層を有するセパレータの間に挟み混ん
だ状態で硬化させることを特徴とする、請求項１１～１６のいずれか１項に記載のオルガ
ノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
【請求項１８】
少なくとも一対のサポートロール、
前記一対のサポートロール間にテンション支持方式にて支持された連続走行する基材、
前記基材上に硬化性オルガノポリシロキサン組成物を塗布するためのスロットダイ、およ
び、
前記スロットダイへの送液手段を備える機械力を用いる攪拌混合装置
を備えることを特徴とする、請求項１～７のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサ
ン硬化物フィルムの製造装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
本発明は薄く、均一なオルガノポリシロキサン硬化物フィルム、その用途、その製造方法
および製造装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
ポリシロキサン骨格を有するオルガノポリシロキサン硬化物は、透明性、電気絶縁性、耐
熱性、耐寒性等に優れ、所望によりフルオロアルキル基等の高誘電性官能基を導入するこ
とで電気活性を改善することができ、かつフィルム状またはシート状に容易に加工できる
ことから、各種の電気・電子デバイスに用いる接着剤フィルムやアクチュエーター等のト
ランスデューサーデバイスに用いる電気活性フィルムをはじめ、様々な用途に使用されて
いる。これらのオルガノポリシロキサン硬化物は、その硬化機構により、ヒドロシリル化
反応硬化型、縮合反応硬化型、パーオキサイド硬化型などに分類される。室温放置もしく
は加熱によって速やかに硬化し、副生成物を発生しないので、ヒドロシリル化反応硬化型
の硬化性オルガノポリシロキサン組成物を用いるオルガノポリシロキサン硬化物フィルム
が汎用されている。
【０００３】
特に、タッチパネル等の電子材料、表示装置用電子部材、特にセンサー、アクチュエータ
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ー等のトランスデューサー材料として、オルガノポリシロキサン硬化物フィルムは高度の
均一性に加えて薄膜フィルムとしての成形性が求められる傾向がある。特に、オルガノポ
リシロキサン硬化物からなり、２０μｍ以下の薄膜フィルムであってその平坦性が優れる
ものが近年、強く求められている。
【０００４】
しかしながら、例えば図２（参考図）に示すようなスロット塗布方式は、精密フィルム製
造に広く使用されているものであるが、工作機械の加工精度の限度の為、バックアップロ
ールの偏芯が２μｍ程度あり、これに由来して得られるフィルムの膜厚が不均一となる場
合がある。当該バックアップロールの偏芯に由来するフィルムの不均一さは、精密級のベ
アリングを使用しても、ベアリングの不均一精度が加算されるだけで不可避である。ここ
で、オルガノポリシロキサン硬化物フィルムの絶縁耐圧性や積層精度の観点から、塗布膜
厚の精度は５％以内であることが望ましいが、２μｍ程度の不均一性が不可避である以上
、目的とするフィルムの膜厚が２０μｍである場合、偏芯およびベアリング精度に由来す
る膜厚の誤差が２μｍの下で、５％以内の膜厚精度を安定的に維持することはその製造上
、困難である。
【０００５】
一方、塗布液の粘度の低下・湿潤膜厚の増加等の効果により、機械精度の影響を緩和し塗
布膜厚精度を向上させる目的で溶剤希釈を用いる製膜方法が知られている。一例として、
本件出願人らは、溶剤を含み、粘度およびチクソトロピー性を制御したフィルム形成用硬
化性オルガノポリシロキサン組成物およびそれを硬化させてなるオルガノポリシロキサン
硬化物フィルムを提案している（特許文献１）。このような組成物は、薄膜状のオルガノ
ポリシロキサン硬化物を得る上で有用かつ効果的であるが、溶剤希釈により得たフィルム
形成用硬化性オルガノポリシロキサン組成物を薄膜フィルムに成型した場合、その希釈に
用いる溶剤の選択によっては、残留溶剤、相分離等に由来するフィルムの表面および内部
における欠陥が生じる場合があり、精密かつ平坦性に優れ、かつ、目的とするフィルムの
膜厚が２０μｍ以下である場合、更なる改善の余地を残している。
【０００６】
他方、本件出願人らは、特許文献２において、均一性、フィルムの幅方向への平坦性に優
れた高誘電性フィルムの提供、ならびにその用途および製造方法を提案している。しかし
ながら、当該フィルムは厚みのばらつきやムラを抑制して平坦性に優れたオルガノポリシ
ロキサン硬化物フィルムを実現する上では有効であるが、５０μｍの膜厚になると、組成
物を安定して塗布することが困難であり、目的とするフィルムの膜厚が２０μｍである場
合には、未だ改善の余地を残している。
【０００７】
同様に、特許文献３には、熱可塑性樹脂等のキャリアフィルムからなるウェブをロールを
用いて搬送し、当該キャリア上にスロットダイを用いて垂直上から硬化性シリコーンを塗
布して薄く、平坦性に優れるシリコーンフィルムが得られることが提案されている。しか
しながら、本方法では、目的とするフィルムの膜厚が２０μｍである場合、前述したバッ
クアップロールの偏芯およびベアリングに由来する機械精度の影響および溶媒使用に伴う
フィルムの表面／内部の欠陥の問題を完全に解決するには至らず、未だ改善の余地を残し
ている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】特願２０１８－２２９６４２（国際特許出願ＰＣＴ／ＪＰ２０１９／０４
７７４０号）
【特許文献２】国際公開第２０１７／１８３５４１号
【特許文献３】特表２０１６－５００３８２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
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【０００９】
本発明は上記課題を解決すべくなされたものであり、目標とする膜厚が２０μｍ以下であ
り、平坦性および均一性に優れるオルガノポリシロキサン硬化物フィルム、その用途およ
び製造方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
上記課題を解決すべく、鋭意検討の結果、本発明者らは、フィルム表面の算術平均高さ（
Ｓａ）が０．５０μｍ未満であり、フィルム中央の平均厚みが１～２０μｍの範囲である
、オルガノポリシロキサン硬化物フィルム、および、一対のサポートロール間にテンショ
ン支持方式にて支持された連続走行する基材上に、硬化性オルガノポリシロキサン組成物
をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布工程を含むことを特徴とする当該オルガノポリ
シロキサン硬化物フィルムの製造方法により上記課題を解決できることを見出し、本発明
に到達した。
【００１１】
すなわち、本発明の目的は、
［１］フィルム表面の算術平均高さ（Ｓａ）が０．５０μｍ未満であり、フィルム中央の
平均厚みが１～２０μｍの範囲である、オルガノポリシロキサン硬化物フィルム。なお、
フィルムの幅方向について、末端の厚みと中央の厚みの差が５．０％以内であることがよ
り好ましい。
［２］フィルム中央の平均厚みが１～１０μｍの範囲である、［１］に記載のオルガノポ
リシロキサン硬化物フィルム。
［３］実質的に、有機溶媒を含まないことを特徴とする、［１］または［２］に記載のオ
ルガノポリシロキサン硬化物フィルム。なお、実質的に有機溶媒を含まないとは、無溶剤
型の硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化させてなる硬化物フィルムであるか、硬
化時に残存する有機溶媒を十分に除去することで、硬化物フィルム全体に対する有機溶剤
の含有量が０．１質量％未満であることを意味する。
［４］（Ａ）分子内に少なくとも２個の炭素－炭素二重結合を含む硬化反応性基を有する
オルガノポリシロキサン、
（Ｂ）分子内に少なくとも２個のケイ素原子結合水素原子を有するオルガノハイドロジェ
ンポリシロキサン　組成物中の炭素－炭素二重結合の合計量１モルに対して、本成分中の
ケイ素原子結合水素原子が０．１～２．５モルとなる量、および
（Ｃ）有効量のヒドロシリル化反応用触媒、
を含有する、硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化させてなる、［１］～［３］の
いずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
［５］前記成分（Ａ）または成分（Ｂ）の一部又は全部が高誘電性官能基を有するオルガ
ノポリシロキサンまたはオルガノハイドロジェンポリシロキサンである、［４］に記載の
オルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
［６］前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が、さらに、
（Ｄ１）１種類以上の有機ケイ素化合物により表面処理された、平均ＢＥＴ比表面積が１
００ｍ２／ｇを超える補強性微粒子またはその複合体
（Ｄ２）１種類以上の有機ケイ素化合物により表面処理された、平均ＢＥＴ比表面積が１
０～１００ｍ２／ｇの範囲にある補強性微粒子またはその複合体を含んでなり、かつ、
（Ｄ１）成分と（Ｄ２）成分の質量比が５０：５０～９９：１の範囲である、
［４］または［５］に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
［７］前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が、無溶剤型または低溶剤型の組成物で
ある、［４］～［６］のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム。
【００１２】
また、本発明の目的は、以下の発明により達成される。
［８］［１］～［７］のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの
電子材料または表示装置用部材としての使用。
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［９］［１］～［７］のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムが
、剥離層を備えたシート状基材に積層された構造を有する積層体。
［１０］［１］～［７］のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム
を有する、電子部品または表示装置。
【００１３】
さらに、本発明の目的は、上記オルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法の発明
により達成される。
［１１］一対のサポートロール間にテンション支持方式にて支持された連続走行する基材
上に、硬化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布工
程を含むことを特徴とする、［１］～［７］のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキ
サン硬化物フィルムの製造方法。
［１２］前記基材が、剥離層を有するフィルム状基材である、［１１］に記載のオルガノ
ポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
［１３］前記基材上に、硬化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用いて塗
布した後、硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化させる工程を含む、［１１］また
は［１２］に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
［１４］前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が多成分型組成物であり、スロットダ
イに送液される前工程として、機械力を用いる攪拌装置によって各成分を混合して硬化性
オルガノポリシロキサン組成物を調製する混合工程をさらに含む、［１１］～［１３］の
いずれか１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
［１５］前記機械力を用いる攪拌装置がスタティックミキサーであり、硬化性オルガノポ
リシロキサン組成物を調製する混合工程と、スロットダイに硬化性オルガノポリシロキサ
ン組成物を送液する工程が連続した工程であることを特徴とする、［１４］に記載のオル
ガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
［１６］前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物が無溶剤型または低溶剤型の組成物で
あり、溶媒による希釈工程を含まないことを特徴とする、［１１］～［１５］のいずれか
１項に記載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
［１７］前記硬化性オルガノポリシロキサン組成物を、剥離層を有するセパレータの間に
挟み混んだ状態で硬化させることを特徴とする、［１１］～［１６］のいずれか１項に記
載のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法。
［１８］少なくとも一対のサポートロール、
前記一対のサポートロール間にテンション支持方式にて支持された連続走行する基材、
前記基材上に硬化性オルガノポリシロキサン組成物を塗布するためのスロットダイ、およ
び、
前記スロットダイへの送液手段を備える機械力を用いる攪拌混合装置
を備えることを特徴とする、［１］～［７］のいずれか１項に記載のオルガノポリシロキ
サン硬化物フィルムの製造装置。
【発明の効果】
【００１４】
本発明によれば、薄膜化が可能であり、かつ、平坦性に優れ、フィルムの表面および内部
における欠陥の個数が極めて少なく、印加電圧に対する高い絶縁破壊強度を示すオルガノ
ポリシロキサン硬化物フィルム、その用途および製造方法を提供することができる。特に
、一対のサポートロール間にテンション支持方式にて支持された連続走行する基材上に、
硬化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布工程を備
えたオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法により、２０μｍ以下の膜厚であ
りながら、バックアップロールの偏芯およびベアリングに由来する機械精度の影響および
溶媒使用に伴うフィルムの表面／内部の欠陥の問題を実質的に有しない、高精度の薄膜フ
ィルムを提供することができる。
【００１５】
当該オルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、取扱作業性および透明性、耐熱性等のシ
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リコーン材料に期待される諸特性に優れ、電子部品等の接着層または誘電層として好適な
フィルム乃至シート状部材であり、ゲル、エラストマー、オプティカルボンディング等の
機能を有してもよい。さらに好適には、当該オルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、
薄膜化および高電圧下における絶縁破壊強度に優れるフィルム乃至シート状部材として、
電子材料、タッチパネル等の表示装置用電子部材、アクチュエーター等のトランスデュー
サー材料としての用途に好適に用いることができる。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】本発明の一実施形態による塗布装置の概略図を示す。
【図２】比較図として、本発明の製造方法と異なる塗布装置の概略図を示す。
【図３】本発明の一実施形態による攪拌装置を用いるスロットダイへの送液の概略図を示
す。
【図４－１】実施例１で作製したオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの写真（均質鏡
面）を示す。
【図４－２】比較例１で作製したオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの写真（ストリ
ークあり）を示す。
【図４－３】実施例２で作製したオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの写真（均質鏡
面）を示す。
【図４－４】実施例３で作製したオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの写真（均質鏡
面）を示す。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　以下、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムについて詳細に説明する。
【００１８】
［厚み、均一性および平坦性］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、薄膜状であり、フィルムの平均厚み
が１～２０μｍの範囲にあるものであり、平均厚みが１～１５μｍの範囲にあることが好
ましく、平均厚みが１～１０μｍの範囲にあることがより好ましい。ここで、フィルムの
平均厚みは、フィルム中央の厚みの平均値である。好適には、上記のオルガノポリシロキ
サン硬化物フィルムは、均一かつ平坦であり、フィルムの幅方向について、末端の厚みと
中央の厚みの差が５．０％以内であり、フィルム中央の厚みの平均値が１～２０μｍの範
囲にあることがより好ましい。フィルムの幅方向とはフィルムの長さ方向と直角方向であ
り、一般的には、原料となる硬化性オルガノポリシロキサン組成物を基材上に塗布した方
向に対して、平面方向に直角な方向を意味する。なお、フィルムの巻取りが行われる場合
には巻き取られる方向が長さ方向であり、フィルムの幅方向は、それに直角の方向である
。四辺形または略四辺形のフィルムにおいては、フィルムの幅方向は、長軸方向に直角な
方向であり、正方形または略正方形フィルムにあっては、当該正方形フィルム各辺に直角
または平行の方向のいずれを幅方向としてもよい。
【００１９】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、その表面が平滑かつ平坦であり、表
面粗さが極めて小さいことを特徴とする。具体的には、同フィルム表面の表面粗さである
算術平均高さ（Ｓａ）の平均値が０．５０μｍ未満であり、Ｓａが０．０１μｍ以上０．
５０μｍ未満の範囲、０．０５～０．４０μｍの範囲、０．０７～０．３５μｍの範囲で
あることが特に好ましい。なお、同フィルム表面の算術平均高さ（Ｓａ）は、レーザー顕
微鏡等を用いて測定されるフィルム表面の任意の点について測定される値の平均値であり
、各点においてＳａが上記の範囲にあることが特に好ましい。また、本発明のオルガノポ
リシロキサン硬化物フィルムを目視で観測した場合、好適には、そのフィルム表面は鏡面
状を呈する程度に平滑であることが好ましい。
【００２０】
より具体的には、本発明におけるＳａ測定は、オリンパス社製 波長405nmのレーザー光と



(8) JP WO2020/166692 A1 2020.8.20

10

20

30

40

50

対物レンズMPLAPONLEXT 50xを備えたレーザー顕微鏡「LEXT OLS4100」を用いて行った。
より具体的には、同レーザー顕微鏡により、測定面であるオルガノポリシロキサン硬化物
フィルム上の任意の約１ｍｍ×１ｍｍの面領域を測定範囲とし、２領域において測定（ｎ
＝２）し、その個別の値および平均値をとることで行った。なお、本発明のオルガノポリ
シロキサン硬化物フィルムにおいては、同フィルム表面の表面粗さである算術平均高さ（
Ｓａ）が、ｎ＝２の平均値および個別の測定値のいずれについても０．５０μｍ未満であ
ることが好ましく、各Ｓａが上記の範囲内にあることがより好ましい。特に、同フィルム
表面の２領域のＳａが、共に０．０７～０．３５μｍの範囲にあることが特に好ましい。
【００２１】
また、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、好ましくは、フィルムの幅方
向について、末端の厚み（μm）と中央の厚み（μm）の差（絶対値）が５．０％以内であ
り、４．０％以内であることが好ましく、３．５％以内であることが特に好ましい。なお
、当該フィルムは、両端の盛り上がりを含め、実質的に面上に凹凸がない平坦かつ均一な
構造であることが好ましく、フィルム幅方向の厚みの最大変位（差）が５．０％以内であ
ることが好ましく、フィルム全体において厚みの最大変位（差）が５．０％以内であって
、実質的に凹凸を有しない平坦なフィルムであることが特に好ましい。特に、表面の平滑
性に加え、平坦なフィルムであると、単層だけでなく、複数のフィルム層を重ね合わせて
均一な厚いフィルム層を形成する際に、フィルム間の凹凸に由来する気泡の巻き込み、変
形および欠陥を生じにくいという利点を有する。
【００２２】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、一枚あたりの平均厚みが１～２０μ
ｍの範囲にあるものであるが、複数のフィルムを重ね合わせて２０μｍを超える積層フィ
ルムを形成し、接着層や誘電層を形成する目的で用いることが可能である。特に、当該フ
ィルムを２層以上積層してなる誘電層を構成する誘電性フィルムは、本発明の範囲に包含
される。
【００２３】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、上記のとおり、フィルム表面の算術
平均高さ（Ｓａ）が０．５０μｍ未満であり、フィルム中央の平均厚みが１～２０μｍの
範囲である、表面が極めて平滑な薄層平坦フィルムである。フィルム表面の算術平均高さ
（Ｓａ）が０．５０μｍ未満である場合、目視で観測した場合、そのフィルム表面は鏡面
状を呈する程度に平滑であり、公知のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法
では、機械精度に由来して実現困難なものであったが、後述する一対のサポートロール間
にテンション支持方式にて支持された連続走行する基材上に、硬化性オルガノポリシロキ
サン組成物をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布工程を備えることを特徴とする当該
オルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法を採用することで、かかるオルガノポ
リシロキサン硬化物フィルムを容易に得ることができる。さらに、当該製造方法により、
溶媒使用に伴うフィルムの表面／内部の欠陥の問題を併せて解消し、薄層平坦かつ高品質
なオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを得ることができる。
【００２４】
［フィルムの大きさ］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、一定の大きさ（面積）を有すること
が好ましく、フィルム幅が３０ｍｍ以上であり、フィルム面積が９００ｍｍ２以上である
ことが好ましい。このようなフィルムは、例えば、３０ｍｍ四方以上のオルガノポリシロ
キサン硬化物フィルムである。一方、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは
、剥離層上であっても原料の硬化性オルガノポリシロキサン組成物を均一に塗布して硬化
させた構造を有してもよいので、長さ方向については、ロール上に巻取りが可能な長さで
あれば制限なく用いることができる。また、言うまでもなく、当該オルガノポリシロキサ
ン硬化物フィルムは所望の大きさ、形状に切断して用いてもよい。
【００２５】
［フィルムの表面／内部の欠陥］
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本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは薄層かつ平坦であるが、好適には、当
該フィルムの任意の箇所において同フィルム表面および内部の欠陥を極めて少なくするこ
とができる。特に、本発明の製造方法を採用することにより、実質的に溶剤を使用するこ
となく、２０μm以下の厚みを有する平坦なオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを得
ることができ、残留溶剤、相分離等に由来するフィルムの表面および内部における欠陥が
極めて少ない、高品質かつ高い絶縁破壊強度を有するオルガノポリシロキサン硬化物フィ
ルムが実現可能である。
【００２６】
［フィルムの表面欠陥の個数］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、上記の表面の平滑性に加え、当該フ
ィルムの任意の箇所において同フィルム表面の欠陥のフィルム表面における欠陥が極めて
少ないことが好ましい。ここで、フィルム表面の欠陥とは、気泡に由来する空隙（ボイド
）や埃、浮遊塵等の付着による同フィルム表面の汚染部位であり、これが多数存在すると
、フィルム表面の均一性を損ない、微視的な欠陥を生じるため、特に当該フィルムに高電
圧を印加して通電した場合に、当該部位で当該フィルムの絶縁破壊を生じる原因となる。
なお、表面欠陥、特に直径数～数十μｍ程度の微小な空隙は目視確認が困難な場合がある
。
【００２７】
具体的には、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、当該フィルムの任意の
箇所において、１５ｍｍ×１５ｍｍを単位面積とする範囲で、光学的手段を用いてその表
面欠陥の個数を測定した場合、表面欠陥の個数が０～１個の範囲にあり、０～０．５個の
範囲にあることが好ましく、０～０．１個の範囲にあることがより好ましい。表面欠陥の
個数が前記の上限を超えると、当該フィルムに高電圧を印加して通電した場合、絶縁破壊
が起こりやすくなり、フィルム全体の絶縁破壊強度が著しく低下する。
【００２８】
ここで、光学的手段を用いる欠陥個数の測定とは、一定の照度を有する光源から、表面に
対して一定の入射角をもって光照射を行い、その反射光をＣＣＤカメラ等の光学的手段で
検出し、一定の信号閾値を有するものを表面欠陥としてカウントする手法である。具体的
には、当該フィルムから一定の距離（たとえば、５０～３００ｍｍ）の位置に設置した白
色ＬＥＤ光源から特定の入射角（たとえば、１０～６０度）にてフィルム位置での照度が
一定となるように照射し、その正反射光（上記の入射角に対応した反射角の反射光）をフ
ィルムからの一定の距離（たとえば、５０～４００ｍｍ）の位置に設置した、走査速度が
１０ｍ／分時の画素サイズ１０μｍのＣＣＤカメラにて検出し、検出した信号を走査方向
について微分処理を実施し、特定の信号閾値を有する欠陥個数をフィルムロール全体に渡
ってカウントし、フィルムの１５ｍｍ×１５ｍｍを単位面積とする範囲当たり欠陥数に換
算することができる。たとえば、株式会社フューテック社製MaxEye.Impact（ラインスピ
ード１０ｍ/ｍｉｎ、分解能０．０１ｍｍ/ｓｃａｎ）を用いて、当該オルガノポリシロキ
サン硬化物フィルムに対して一定の表面入射角を有する白色ＬＥＤ光源から光照射を行っ
てその反射光を検出することで、フィルム表面の欠陥数を特定することができる。
【００２９】
［フィルムの内部欠陥の個数］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは薄膜状であるため、そのフィルム内部
における欠陥の個数も抑制されていることが好ましい。具体的には、当該フィルムの任意
の箇所において１５ｍｍ×１５ｍｍを単位面積とする範囲で、光学的手段を用いてその内
部欠陥の個数を測定した場合、内部欠陥の個数が０～２０個の範囲であり、０～１５個の
範囲であることが好ましい。内部欠陥の個数が前記の上限を超えると、当該フィルムに高
電圧を印加して通電した場合、絶縁破壊が起こりやすくなり、フィルム全体の絶縁破壊強
度が著しく低下する。
【００３０】
前記のフィルム表面の欠陥同様に、光学的手段を用いる欠陥個数の測定により内部欠陥の
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個数を特定可能である。この場合、表面欠陥の測定と異なり、一定の照度を有する光源か
ら、フィルム表面下部に対して垂直な光照射を行い、その透過光をＣＣＤカメラ等の光学
的手段で検出し、一定の信号閾値を有するものを表面欠陥としてカウントする手法を用い
ることができる。たとえば、株式会社フューテック社製MaxEye.Impact（ラインスピード
１０ｍ/ｍｉｎ、分解能０．０１ｍｍ/ｓｃａｎ）を用いて、当該オルガノポリシロキサン
硬化物フィルムの下部から垂直（直上）方向にフィルムを貫通するように白色ＬＥＤ光源
から光照射を行ってその透過光を検出することで、フィルム内部の欠陥数を特定すること
ができる。
【００３１】
［透明性］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、着色剤や粒子径の大きいフィラー等
を配合しない場合には、実質的に透明であり、透明性／視認性の求められる用途における
誘電層または接着層として使用することができる。ここで、実質的に透明とは、平均厚み
１～２０μｍのフィルム状の硬化物を形成させた場合、目視で透明であることを意味する
ものであり、概ね、波長４５０ｎｍの光の透過率が空気の値を１００％とした場合に８０
％以上である。本発明において、好適なオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは薄膜状
かつ高透明であり、平均厚みが１～１５μｍの範囲にあることが好ましく、平均厚みが１
～１０μｍの範囲にあることがより好ましく、かつ、光透過率が９０％以上であるものが
特に好ましい。
【００３２】
［絶縁破壊強度］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、上記のとおり、その表面および内部
に欠陥が極めて少ないため、当該フィルムに高電圧を印加した場合であっても、欠陥であ
るフィルム内の空隙（ボイド）や塵において過電圧を生じてフィルムの絶縁破壊現象が発
生することが抑制され、結果として、高い絶縁破壊強度を実現することができる。なお、
本明細書において「絶縁破壊強度」とは、印加された直流又は交流の電圧下における本フ
ィルムの絶縁破壊抵抗性の尺度であり、絶縁破壊前の印加電圧を本フィルムの厚さで割る
ことで、絶縁破壊強度値又は絶縁破壊電圧値が得られる。すなわち、本発明における絶縁
破壊強度は、フィルムの厚さの単位に対する電位差の単位（本発明においては、ボルト／
マイクロメーター（Ｖ／μｍ））で測定される。このような絶縁破壊強度は、ＪＩＳ　２
１０１－８２等の標準規格に準拠したプログラムを有する電気絶縁油破壊電圧試験装置（
たとえば、総研電気株式会社製　ポルタテスト　１００Ａ－２等）により測定可能である
。その際、フィルム上の任意の箇所における絶縁破壊強度の測定値のばらつきを避けるた
め、すくなくとも１０点以上のフィルム上の任意の箇所において絶縁破壊強度の測定を行
い、その標準偏差値が十分に小さいことが好ましい。
【００３３】
具体的には、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、室温で測定される絶縁
破壊強度が６０Ｖ／μｍ～２００Ｖ／μｍの範囲であり、７０Ｖ／μｍ～１００Ｖ／μｍ
の範囲であることがより好ましい。前記のフィルム表面および内部の欠陥の個数が前記上
限を超えると、上記の絶縁破壊強度を実現できない場合がある。さらに、本発明のオルガ
ノポリシロキサン硬化物フィルムは全体が均一で、微視的な欠陥をほとんど含まないため
、絶縁破壊強度の標準偏差値が十分に小さく、０．１～１０．０Ｖ／μｍの範囲であり、
０．１～５．０Ｖ／μｍの範囲であることが好ましい。前記のフィルム表面および内部の
欠陥の個数が前記上限を超えると、フィルム表面および内部における欠陥の個数のばらつ
きも大きくなり、絶縁破壊強度の標準偏差値が、１０．０Ｖ／μｍを超える場合が多くな
り、得られるオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの信頼性が低下する。
【００３４】
［比誘電率］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、任意で、フルオロアルキル基等の高
誘電性官能基を導入してもよく、１ｋＨｚ、２５℃におけるフィルム全体の比誘電率を容
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易に３以上に設計することができる。当該比誘電率は、高誘電性官能基の導入量および高
誘電性フィラーの使用等により設計可能であり、比誘電率４以上、５以上、または、６以
上のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを比較的容易に得ることができる。
【００３５】
［機械的物性］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、薄膜平坦状であり、好適には、微視
的な表面および内部の欠陥が少ないことを特徴とするものであり、硬度、引き裂き強度、
引っ張り強度等の巨視的な機械的物性は、同様な化学的組成、フィルムの厚さおよび形状
で設計されたオルガノポリシロキサン硬化物フィルムに概ね準じる。一例として、オルガ
ノポリシロキサン硬化物は、２．０ｍｍ厚のシート状に加熱成形した場合、JIS K 6249に
基づいて測定される以下の力学物性を有するように設計可能である。
（１）ヤング率（ＭＰａ）は、室温下において、１０ＭＰａ以下とすることができ、特に
好適な範囲は、０．１～２．５ＭＰａである。
（２）引き裂き強さ（Ｎ／ｍｍ）は、室温下において、１Ｎ／ｍｍ以上とすることができ
、特に好適な範囲は、２Ｎ／ｍｍ以上である。
（３）引っ張り強さ（ＭＰａ）は、室温下において、１ＭＰａ以上とすることができ、特
に好適な範囲は、２ＭＰａ以上である。
（４）破断伸び（％）は、２００％以上とすることができ、特に好適な範囲は、２００～
１０００％の範囲である。
【００３６】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムをタッチパネル等の電子材料、表示装置
用電子部材、特にセンサー等のトランスデューサー材料としての用途に用いる場合には、
２３℃におけるせん断貯蔵弾性率が１０３～１０５Ｐａの範囲にあることが好ましく、１
．０×１０３～５．０×１０４Ｐａの範囲にあることがより好ましい。
【００３７】
その他の機械的物性としては、オルガノポリシロキサン硬化物フィルムの圧縮残留ひずみ
（％）が１０％未満であることが好ましく、５％未満であることがより好ましく、４％以
下であることが特に好ましい。ただし、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルム
においては、圧縮残留ひずみ（％）が３％未満の材料も設計可能である。
【００３８】
同様に、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、その圧縮率（％）が１５％
以上であることが好ましく、１８％以上であることがより好ましく、２０％以上であるこ
とが特に好ましい。
【００３９】
［粘着力］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを接着剤または接着層として用いる場合
には、オルガノポリシロキサンレジンの使用等により、所望の粘着力を有するように設計
してもよい。たとえば、当該オルガノポリシロキサン硬化物フィルムを形成するための硬
化性オルガノポリシロキサン組成物を用いて厚さ１００μｍのオルガノポリシロキサン硬
化物フィルムを作成し、その両面にポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）基材（厚さ５
０μｍ）を貼り合わせた試験片について、２３℃、湿度５０％の環境で、速度３００ｍｍ
／ｍｉｎ、１８０度の角度で引き剥がした場合、その粘着力が５Ｎ／ｍ以上、または１０
Ｎ／ｍ以上に設計することができる。なお、実用上、本発明のオルガノポリシロキサン硬
化物フィルムを密着させる基材自体に各種処理に基づく粘着力を付与できる場合や接着層
として使用しない場合には、実質的に粘着力がなかったり、容易に剥離可能なオルガノポ
リシロキサン硬化物フィルムを用いることができることは言うまでもない。
【００４０】
［オルガノポリシロキサン硬化物］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物は、硬化性オルガノポリシロキサン組成物を上記
の厚みとなるように硬化させてなる。その硬化反応機構は特に限定されるものではないが
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、例えば、アルケニル基とケイ素原子結合水素原子によるヒドロシリル化反応硬化型；シ
ラノール基および／またはケイ素原子結合アルコキシ基による脱水縮合反応硬化型、脱ア
ルコール縮合反応硬化型；有機過酸化物の使用による過酸化物硬化反応型；およびメルカ
プト基等に対する高エネルギー線照射によるラジカル反応硬化型等が挙げられ、比較的速
やかに全体が硬化し、反応を容易にコントロールできることから、ヒドロシリル化反応硬
化型、過酸化物硬化反応型、ラジカル反応硬化型およびこれらの組み合わせであることが
望ましい。これらの硬化反応は、加熱、高エネルギー線の照射またはこれらの組み合わせ
に対して進行する。
【００４１】
特に、後述する製造方法を用いることで、フィルムの膜厚が２０μｍ以下であり、５％以
内の膜厚精度を有し、好適には、フィルム表面および内部の欠陥が極めて少ないオルガノ
ポリシロキサン硬化物フィルムが得られることから、本発明において、ヒドロシリル化反
応硬化性の硬化性オルガノポリシロキサン組成物を用いることが好ましい。
【００４２】
好適には、（Ａ）分子内に少なくとも２個の炭素－炭素二重結合を含む硬化反応性基を有
するオルガノポリシロキサン、
（Ｂ）分子内に少なくとも２個のケイ素原子結合水素原子を有するオルガノハイドロジェ
ンポリシロキサン　組成物中のアルケニル基の合計量１モルに対して、本成分中のケイ素
原子結合水素原子が０．１～２．５モルとなる量、および
（Ｃ）有効量のヒドロシリル化反応用触媒、
を含有する、硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化させてなるオルガノポリシロキ
サン硬化物フィルムであり、特に、前記成分（Ａ）が、
（ａ１）分子鎖末端のみにアルケニル基を有する直鎖状または分岐鎖状のオルガノポリシ
ロキサン、および、
（ａ２）分子内に少なくとも１つの分岐シロキサン単位を有し、ビニル（ＣＨ２＝ＣＨ－
）基の含有量が１．０～５．０質量％の範囲内にあるアルケニル基含有オルガノポリシロ
キサン樹脂を含有するオルガノポリシロキサン混合物であることがより好ましい。
【００４３】
上記の成分（Ａ）は、分子内に少なくとも２個の炭素－炭素二重結合を含む硬化反応性基
を有するオルガノポリシロキサンであり、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、ヘプテニル基、オクテニル基、ノネニル基、デセニル基、ウンデセニ
ル基、ドデセニル基等の炭素数２～２０のアルケニル基；３－アクリロキシプロピル基、
４－アクリロキシブチル基等のアクリル含有基；３－メタクリロキシプロピル基、４－メ
タクリロキシブチル基等のメタクリル含有基から選ばれる硬化反応性基を分子内に含有す
る、直鎖状、分岐鎖状、環状、または樹脂状（ネットワーク状）のオルガノポリシロキサ
ンが例示される。特に、ビニル基、アリル基またはヘキセニル基から選ばれる炭素－炭素
二重結合を含む硬化反応性基を有するオルガノポリシロキサンが好ましい。
【００４４】
成分（Ａ）であるオルガノポリシロキサンは、分子内に炭素－炭素二重結合を有しない一
価炭化水素基、水酸基およびアルコキシ基から選ばれる基を含んでもよい。また、一価炭
化水素基は、その水素原子の一部がハロゲン原子または水酸基で置換されていてもよい。
このような一価炭化水素基の例としては、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、オクチル基、ノニル基、デシル基、ウンデシル基
、ドデシル基などのアルキル基；フェニル基、トリル基、キシリル基、ナフチル基、アン
トラセニル基、フェナントリル基、ピレニル基などのアリール基；ベンジル基、フェネチ
ル基、ナフチルエチル基、ナフチルプロピル基、アントラセニルエチル基、フェナントリ
ルエチル基、ピレニルエチル基などのアラルキル基；およびこれらのアリール基またはア
ラルキル基の水素原子をメチル基、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；塩素原子、臭素原子等のハロゲン原子で置換した基が挙げられる。なお
、成分（Ａ）が、水酸基等を含む場合、当該成分は、ヒドロシリル化反応硬化性に加えて
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、縮合反応性を有する。
【００４５】
好適には、成分（Ａ）は、下記の平均組成式：
Ｒ１

ａＲ２
ｂＳｉＯ（４－ａ―ｂ）／２

で表されるオルガノポリシロキサン、またはその混合物であってよい。
式中、Ｒ１は、上記の炭素－炭素二重結合を含む硬化反応性基であり、
Ｒ２は、上記の炭素－炭素二重結合を有しない一価炭化水素基、水酸基およびアルコキシ
基から選ばれる基であり、
ａおよびｂは次の条件：１≦ａ＋ｂ≦３及び０．００１≦ａ／（ａ＋ｂ）≦０．３３を満
たす数であり、好ましくは、次の条件：１．５≦ａ＋ｂ≦２．５及び０．００５≦ａ／（
ａ＋ｂ）≦０．２を満たす数である。これは、ａ＋ｂが上記範囲の下限以上であると、硬
化物の柔軟性が高くなるからであり、一方上記範囲の上限以下であると、硬化物の機械強
度が高くなるからであり、ａ／（ａ＋ｂ）が上記範囲の下限以上であると、硬化物の機械
強度が高くなるからであり、一方上記範囲の上限以下であると、硬化物の柔軟性が高くな
るからである。
【００４６】
本発明にかかる成分（Ａ）は、特に好適には、
（ａ１）分子鎖末端のみにアルケニル基を有する直鎖状または分岐鎖状のオルガノポリシ
ロキサン、および、
（ａ２）分子内に少なくとも１つの分岐シロキサン単位を有し、ビニル（ＣＨ２＝ＣＨ－
）基の含有量が１．０～５．０質量％の範囲内にあるアルケニル基含有オルガノポリシロ
キサン樹脂
を含むオルガノポリシロキサン混合物である。
【００４７】
成分（ａ１）は、その分子鎖末端に
（Ａｌｋ）Ｒ２

２ＳｉＯ１／２

（式中、Ａｌｋは炭素原子数２以上のアルケニル基）で表されるシロキサン単位を有し、
その他のシロキサン単位が実質的にＲ２

２ＳｉＯ２／２で表されるシロキサン単位のみか
らなる直鎖状または分岐鎖状のオルガノポリシロキサンである。なお、Ｒ２は前記同様の
基を表す。また、成分（ａ１）のシロキサン重合度は、末端シロキサン単位を含めて、７
～１００２の範囲であり、１０２～９０２の範囲であってよい。このような成分（ａ１）
は特に好適には、分子鎖の両末端が（Ａｌｋ）Ｒ２

２ＳｉＯ１／２で表されるシロキサン
単位で封鎖された、直鎖状のオルガノポリシロキサンである。
【００４８】
成分（ａ２）は、アルケニル基含有オルガノポリシロキサン樹脂であり、
平均単位式：
（ＲＳｉＯ３／２）ｏ（Ｒ２ＳｉＯ２／２）ｐ（Ｒ３ＳｉＯ１／２）ｑ（ＳｉＯ４／２）
ｒ（ＸＯ１／２）ｓ
で表されるアルケニル基含有オルガノポリシロキサン樹脂が例示される。
上式中、Ｒは、アルケニル基および前記の炭素－炭素二重結合を有しない一価炭化水素基
から選ばれる基であり、Ｘは水素原子または炭素原子数１～３のアルキル基である。ただ
し、全てのＲのうち、少なくとも、当該オルガノポリシロキサン樹脂中のビニル（ＣＨ２

＝ＣＨ－）基の含有量が、１．０～５．０質量％の範囲を満たす範囲においてＲはアルケ
ニル基であり、特に、ＲＳｉＯ１／２で表されるシロキサン単位上のＲの少なくとも一部
はアルケニル基であることが好ましい。
【００４９】
上式中、（ｏ＋ｒ）は正数であり、ｐは０又は正数であり、ｑは０又は正数であり、ｓは
０又は正数であり、かつ、ｐ／（ｏ＋ｒ）は０～１０の範囲内の数であり、ｑ／（ｏ＋ｒ
）は０～５の範囲内の数であり、（ｏ＋ｒ）／（ｏ＋ｐ＋ｑ＋ｒ）は０．３～０．９の範
囲内の数であり、ｓ／（ｏ＋ｐ＋ｑ＋ｒ）は０～０．４の範囲内の数である。
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【００５０】
成分（ａ２）として、特に好適には、
｛（Ａｌｋ）Ｒ２

２ＳｉＯ１／２｝ｑ１（Ｒ２
３ＳｉＯ１／２）ｑ２（ＳｉＯ４／２）ｒ

（式中、Ａｌｋ、Ｒ２は前記同様の基であり、ｑ１＋ｑ２＋ｒは５０～５００の範囲の数
であり、（ｑ１＋ｑ２）／ｒは０．１～２．０の範囲の数であり、ｑ２は当該オルガノポ
リシロキサン樹脂中のビニル（ＣＨ２＝ＣＨ－）基の含有量が、１．０～５．０質量％の
範囲を満たす範囲の数である）
で表されるアルケニル基含有ＭＱオルガノポリシロキサン樹脂が例示される。
【００５１】
これらの分子鎖末端のみにアルケニル基を有する成分（ａ１）およびオルガノポリシロキ
サン樹脂であって一定量のアルケニル基を有する成分（ａ２）を併用することで、組成物
全体として硬化性に優れ、かつ、機械的強度および柔軟性に優れる硬化反応物を与え、上
記の電子部品等における接着層または誘電層に特に適合したオルガノポリシロキサン硬化
物フィルムを提供することができる。
【００５２】
成分（Ｂ）は、分子内に少なくとも２個のケイ素原子結合水素原子を有するオルガノハイ
ドロジェンポリシロキサンであり、成分（Ａ）の架橋剤として機能する成分である。
【００５３】
このような成分（Ｂ）として、１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン、１，３，５
，７－テトラメチルシクロテトラシロキサン、トリス（ジメチルハイドロジェンシロキシ
）メチルシラン、トリス（ジメチルハイドロジェンシロキシ）フェニルシラン、分子鎖両
末端トリメチルシロキシ基封鎖メチルハイドロジェンポリシロキサン、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、
分子鎖両末端ジメチルハイドロジェンシロキシ基封鎖ジメチルポリシロキサン、分子鎖両
末端ジメチルハイドロジェン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、分子鎖両末端トリメチルシロキシ基封鎖メチルハイドロジェンシロ
キサン・ジフェニルシロキサン共重合体、分子鎖両末端トリメチルシロキシ基封鎖メチル
ハイドロジェンシロキサン・ジフェニルシロキサン・ジメチルシロキサン共重合体、トリ
メトキシシランの加水分解縮合物、（ＣＨ３）２ＨＳｉＯ１／２単位とＳｉＯ４／２単位
とからなる共重合体、（ＣＨ３）２ＨＳｉＯ１／２単位とＳｉＯ４／２単位と（Ｃ６Ｈ５

）ＳｉＯ３／２単位とからなる共重合体、およびこれらの２種以上の混合物が例示される
。
【００５４】
成分（Ｂ）の使用量は、好適には、組成物中の炭素－炭素二重結合１モルに対して、ケイ
素原子結合水素原子が０．１～１０モルの範囲となる量であり、好適には、０．１～５．
０モルの範囲となる量であり、特に好適には、０．１～２．５モルの範囲となる量である
。成分（Ｂ）の使用量が前記下限以下では硬化不良の原因となる場合があり、成分（Ｂ）
の含有量が前記上限を超えると、硬化物の機械的強度が高くなりすぎ、接着層または誘電
層として好適な物性を得られなくなる場合がある。ただし、本発明にかかるオルガノポリ
シロキサン硬化物フィルムのガラス等の被着体に対する接着強度の向上等を目的とする場
合、成分（Ａ）中の炭素－炭素二重結合１モルに対して、ケイ素原子結合水素原子が２０
モルを超える範囲で使用することを妨げるものではない。
【００５５】
成分（Ｃ）は成分（Ａ）および成分（Ｂ）のヒドロシリル化反応を促進する触媒であり、
白金系触媒、ロジウム系触媒、パラジウム系触媒、ニッケル系触媒、イリジウム系触媒、
ルテニウム系触媒、および鉄系触媒が例示され、好ましくは、白金系触媒である。この白
金系触媒としては、白金微粉末、白金黒、白金担持シリカ微粉末、白金担持活性炭、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
サン錯体等の白金系化合物が例示され、特に白金のアルケニルシロキサン錯体が好ましい
。このアルケニルシロキサンとしては、１，３－ジビニル－１，１，３，３－テトラメチ
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ルジシロキサン、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、これらのアルケニルシロキサンのメチル基の一部をエチル基、フェニ
ル基等で置換したアルケニルシロキサン、これらのアルケニルシロキサンのビニル基をア
リル基、ヘキセニル基等で置換したアルケニルシロキサンが例示される。また、この白金
－アルケニルシロキサン錯体の安定性を向上させることができることから、この錯体に１
，３－ジビニル－１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン、１，３－ジアリル－１，
１，３，３－テトラメチルジシロキサン、１，３－ジビニル－１，３－ジメチル－１，３
－ジフェニルジシロキサン、１，３－ジビニル－１，１，３，３－テトラフェニルジシロ
キサン、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
ロキサン等のアルケニルシロキサンやジメチルシロキサンオリゴマー等のオルガノシロキ
サンオリゴマーを添加することが好ましく、特に、アルケニルシロキサンを添加すること
が好ましい。特に、この白金－アルケニルシロキサン錯体の安定性が良好であることから
、１，３－ジビニル－１，１，３，３－テトラメチルジシロキサンが好ましい。
【００５６】
成分（Ｃ）の使用量は、有効量であり、特に制限されるものではないが、本発明の硬化性
オルガノポリシロキサン組成物の硬化を促進する量であれば特に限定されない。具体的に
は、（Ａ）～（Ｃ）成分の和（全体を１００質量％とする）に対して、この触媒中の金属
原子が質量単位で０.０１～１,０００ｐｐｍ、好適には（Ｃ）成分中の白金金属原子が、
０．１～５００ｐｐｍの範囲内となる量である。これは、（Ｃ）成分の含有量が上記範囲
の下限未満であると、硬化が不十分となる場合があり、上記範囲の上限を超えると、不経
済であるほか得られる硬化物の着色等、透明性に悪影響を及ぼす場合がある。
【００５７】
［補強性充填材（Ｄ１）、（Ｄ２）］
さらに、本発明にかかる硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、１種類以上の有機ケイ
素化合物により表面処理され、平均ＢＥＴ比表面積が異なる、補強性微粒子またはその複
合体を、当該組成物中の、硬化反応により不揮発性の固形分を形成する成分の和に対して
、一定の範囲内で含むことが好ましい。
【００５８】
ここで、補強性微粒子は、硬化物の機械的強度の見地から、平均一次粒子径が５０ｎｍ未
満である１種以上の補強性無機微粒子であることが好ましく、ヒュームドシリカ、湿式シ
リカ、粉砕シリカ、炭酸カルシウム、珪藻土、微粉砕石英、アルミナ・酸化亜鉛以外の各
種金属酸化物粉末、ガラス繊維、炭素繊維等が例示され、これらを後述する１種類以上の
有機ケイ素化合物で処理したものが使用される。その形状は、特に限定されるものではな
く、粒子状、板状、針状、繊維状等の任意の形状のものを用いることができる。
【００５９】
　好例としては、機械的強度の向上の観点から、平均一次粒子径が１０ｎｍ以下であり、
部分的に凝集し、そのＢＥＴ比表面積が、後述するとおり、互いに異なる親水性または疎
水性のヒュームドシリカもしくはその金属酸化物複合体が挙げられる。更に、分散性の向
上の点から、ヒュームドシリカもしくはその金属酸化物複合体をジシラザンまたは後述す
るシランカップリング剤で処理したものが好ましい。これら補強性無機粒子は、２種以上
を組み合わせて使用してもよい。
【００６０】
本発明において、補強性充填材は、
（Ｄ１）１種類以上の有機ケイ素化合物により表面処理された、平均ＢＥＴ比表面積が１
００ｍ２／ｇを超える補強性微粒子またはその複合体と
（Ｄ２）１種類以上の有機ケイ素化合物により表面処理された、平均ＢＥＴ比表面積が１
０～１００ｍ２／ｇの範囲にある補強性微粒子またはその複合体を含んでなり、かつ、
（Ｄ１）成分と（Ｄ２）成分の質量比が５０：５０～９９：１の範囲であり、７０：３０
～９７：３の範囲であってよく、７０：３０～９５：５の範囲が好ましい。上記（Ｄ１）
と（Ｄ２）の質量比範囲を外れた場合、硬化性オルガノポリシロキサン組成物の硬化前粘
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度が上昇したり、また硬化後の力学強度や絶縁破壊強度が低下する恐れがある。
【００６１】
　上記の（Ｄ１）および（Ｄ２）成分である補強性充填材を組成物中に配合することによ
り、本発明に係る硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化してなるオルガノポリシロ
キサン硬化物の力学強度、絶縁破壊強度を増加させることが可能となる。これら充填材の
配合量は、（Ｄ１）成分と（Ｄ２）成分の和として、組成物中の、硬化反応により不揮発
性の固形分を形成する成分の和に対して、１０～４０質量％の範囲内であり、１５～３５
質量％の範囲であってよく、１５～３０質量％の範囲が特に好ましい。上記の質量％範囲
の上限を超えると、均一かつ薄膜状の塗布が困難となる場合があり、上記の質量％範囲の
下限未満では、硬化性オルガノポリシロキサン組成物の硬化後の物性が不十分となる恐れ
がある。
【００６２】
　上記の（Ｄ１）および（Ｄ２）成分である補強性充填材は、１種類以上の有機ケイ素化
合物により表面処理されていることが必要である。有機ケイ素化合物により表面処理は疎
水化処理であるが、かかる有機ケイ素化合物により表面処理された充填剤である（Ｄ１）
成分と（Ｄ２）成分を用いると、これらの補強性充填材をオルガノポリシロキサン組成物
中に高充填率かつ均一に分散させることができる。また、組成物の粘度の増大が抑制され
、成形加工性が向上する。
【００６３】
有機ケイ素化合物の例は、シラン、シラザン、シロキサン、又は同様物などの低分子量有
機ケイ素化合物、及びポリシロキサン、ポリカルボシロキサン、又は同様物などの有機ケ
イ素ポリマー又はオリゴマーである。好ましいシランの例は、いわゆるシランカップリン
グ剤である。このようなシランカップリング剤の代表例としては、アルキルトリアルコキ
シシラン（メチルトリメトキシシラン、ビニルトリメトキシシラン、ヘキシルトリメトキ
シシラン、オクチルトリメトキシシラン、又は同様物など）、有機官能基含有トリアルコ
キシシラン（グリシドキシプロピルトリメトキシシラン、エポキシシクロヘキシルエチル
トリメトキシシラン、メタクリルオキシプロピルトリメトキシシラン、アミノプロピルト
リメトキシシラン、又は同様物など）である。好ましいシロキサン及びポリシロキサンと
しては、ヘキサメチルジシロキサン、１，３－ジヘキシル－テトラメチルジシロキサン、
トリアルコキシシリル単末端化（single-terminated）ポリジメチルシロキサン、トリア
ルコキシシリル単末端化ジメチルビニル単末端化ポリジメチルシロキサン、トリアルコキ
シシリル単末端化有機官能基単末端化ポリジメチルシロキサン、トリアルコキシシリル両
末端化（doubly terminated）ポリジメチルシロキサン、有機官能基両末端化ポリジメチ
ルシロキサン、又は同様物が挙げられる。シロキサンを使用するとき、シロキサン結合の
数ｎは、好ましくは２～１５０の範囲である。好ましいシラザンの例は、ヘキサメチルジ
シラザン、１，３－ジヘキシル－テトラメチルジシラザン、又は同様物である。好ましい
ポリカルボシロキサンの例は、ポリマー主鎖内にＳｉ－Ｃ－Ｃ－Ｓｉ結合を有するポリマ
ーである。
【００６４】
本発明における（Ｄ１），（Ｄ２）成分は、上記の有機ケイ素化合物により表面処理され
たものであるが、特に、本発明に関わる（Ｄ１）成分と（Ｄ２）成分の表面処理に用いる
有機ケイ素化合物が、少なくともヘキサメチルジシラザンおよび１，３－ビス（３，３，
３－トリフルオロプロピル）－１，１，３，３－テトラメチルジシラザンから選ばれる１
種類以上を含有することが最も好ましい。なお、本発明の技術的効果を妨げない範囲で、
有機ケイ素化合物以外の表面処理剤を用いる表面処理を併用してもよい。
【００６５】
　前記表面処理において、充填剤総量に対する表面処理剤の割合は、０．１質量％以上、
５０質量％以下の範囲が好ましく、０．３質量％以上、４０質量％以下の範囲がより好ま
しい。なお、処理量については、充填剤と表面処理剤の仕込み比であり、処理後に余剰の
処理剤を除去することが好ましい。また、必要に応じて処理する際には反応を促進もしく
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は補助する添加剤等を使用しても問題ない。
【００６６】
　前記表面処理において、表面処理剤の成分が充填剤表面に化学的もしくは物理的に固定
されているかは重要なパラメーターである。たとえば、表面処理剤の固定量は、アルカリ
条件下過剰のテトラエトキシシランと充填剤を含めた組成物を反応させ、反応生成物をガ
スクロマトグラフィーで検出することにより分析できる。
【００６７】
上記充填剤表面に固定された表面処理剤の成分量は、充填剤量１００質量部に対して、１
．０質量部以上、好ましくは３．０質量部以上がよい。中でも本発明に関わる（Ｄ１）成
分と（Ｄ２）成分の表面処理に用いる有機ケイ素化合物が、ヘキサメチルジシラザンおよ
び１，３－ビス（３，３，３－トリフルオロプロピル）－１，１，３，３－テトラメチル
ジシラザンを２種使用する場合には、それぞれの充填剤表面上への固定比率を必要に応じ
て変えることができる。たとえば、本発明においては、上述通り、成分（Ａ）または成分
（Ｂ）の一部又は全部に、高誘電性官能基は（ＣｐＦ２ｐ＋１）-Ｒ-　（Ｒは炭素原子数
１～１０のアルキレン基であり、ｐは１以上８以下の整数である）で表されるフルオロア
ルキル基を導入することができる。誘電特性、経済性、製造容易性、得られる硬化性オル
ガノポリシロキサン組成物の成形加工性の観点からｐ＝１の基、すなわちトリフルオロプ
ロピル基が好ましい基である。その場合、ヘキサメチルジシラザンおよび１，３－ビス（
３，３，３－トリフルオロプロピル）－１，１，３，３－テトラメチルジシラザン由来の
処理成分の充填剤表面に固定された重量比は０以上１０以下であり、好ましくは０以上５
以下がよい。この範囲を外れてしまうと、成分（Ａ）または成分（Ｂ）と充填剤表面との
親和性が悪くなり、加工性や硬化後の物性が低下する恐れがある。
【００６８】
［その他の機能性充填材］
本発明にかかる硬化性オルガノポリシロキサン組成物において、上記の（Ｄ１）成分およ
び（Ｄ２）成分以外の充填材は、所望により用いても、用いなくてもよい。充填剤を用い
る場合には無機充填剤及び有機充填剤のいずれか又は両方を用いることができる。用いる
充填剤の種類は特に限定されないが、例えば、高誘電性充填剤、導電性充填剤、絶縁性充
填剤等が挙げられ、これらの１種以上を用いることができる。特に、本発明の組成物には
、任意でその透明性、塗工性および取扱作業性を損なわない範囲で、粘度の調整または機
能性の付与を目的として、高誘電性充填剤、導電性充填剤、および絶縁性充填剤からなる
群から選択される１種以上の充填剤を含有してもよい。
【００６９】
　充填剤（フィラー）は、１種類または２種類以上であってよく、その形状は、充填剤の
粒子径が本発明に係るフィルムの厚さ未満である限り、特に限定されるものではなく、粒
子状、板状、針状、繊維状等の任意の形状のものを用いることができる。フィラーの形状
が粒子の場合、フィラーの粒子径は特に限定されるものではないが、例えばレーザー光回
折法や動的光散乱法で測定した場合、その体積平均粒子径は、例えば、０．００１～２０
μｍの範囲とすることができる。また、フィラーの使用目的によって、フィラーの体積平
均子粒子径は、２０μｍ以下、１５μｍ以下、１０μｍ以下、１．０μｍ以下、或いは、
０．００１μｍ以上、０．００５μｍ以上、０．０１μｍ以上とすることができる。フィ
ラーの形状が板状、針状、繊維状等の異方性の場合、フィラーのアスペクト比は１．５以
上、５以上、または１０以上であることができる。体積平均子粒子径が０．０１μｍ以下
で、かつ最大粒子の粒子径が０．０２μｍ以下の微粒子を用いると、実質的に透明性の高
い硬化物、とくに接着剤フィルムまたは電気活性フィルムを製造することができる場合が
ある。
【００７０】
その他の機能性充填材として、誘電性無機微粒子、導電性無機微粒子、絶縁性無機微粒子
、および熱伝導性無機微粒子が例示される。これらの微粒子から選択される１種以上を本
発明の組成物に用いることができる。なお、これらの無機微粒子は、補強性充填材として
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の機能等、２種類以上の機能を併せ持つ場合がある。
【００７１】
好ましい誘電性無機微粒子の例として、酸化チタン、チタン酸バリウム、チタン酸ストロ
ンチウム、チタン酸ジルコン酸鉛、およびチタン酸バリウムのバリウムおよびチタン部位
の一部をカルシウム、ストロンチウムなどのアルカリ土類金属、イットリウム、ネオジム
、サマリウム、ジスプロシウム、ジルコニウム、または希土類金属で置換した複合金属酸
化物からなる群から選択される１種以上の無機微粒子が挙げられ、酸化チタン、チタン酸
バリウム、チタン酸ジルコン酸バリウムカルシウム、及びチタン酸ストロンチウムがより
好ましく、酸化チタン、チタン酸バリウムがさらに好ましい。
【００７２】
特に、誘電性無機微粒子は、その少なくとも一部が、室温、１kHzにおける比誘電率が１
０以上の誘電性無機微粒子であることが特に好ましい。なお、当該無機微粒子の好ましい
大きさ（平均一次粒子径）の上限は、２０，０００ｎｍ（２０μｍ）であるが、後述する
トランスデューサー用薄膜への加工性を考慮すると、１０，０００ｎｍ（１０μｍ）がよ
り好ましい。当該誘電性無機微粒子の使用により、オルガノポリシロキサン硬化物につい
て、機械特性及び／又は電気的特性、特にその比誘電率をさらに改善できる場合がある。
【００７３】
導電性無機微粒子としては、オルガノポリシロキサン硬化物に導電性を付与することがで
きるものであれば特に制限はない。具体的には、導電性カーボンブラック、グラファイト
、気相成長カーボン（ＶＧＣＦ）等の導電性カーボン；白金、金、銀、銅、ニッケル、錫
、亜鉛、鉄、アルミニウム等の金属粉が挙げられ、更に、アンチモンがドープされた酸化
錫、リンがドープされた酸化錫、酸化錫／アンチモンで表面被覆された針状酸化チタン、
酸化スズ、酸化インジウム、酸化アンチモン、アンチモン酸亜鉛、カーボンやグラファイ
トのウィスカー表面に酸化錫等を被覆した顔料；錫ドープ酸化インジウム（ＩＴＯ）、フ
ッ素ドープ酸化錫（ＦＴＯ）、リンドープ酸化錫及び酸化ニッケルからなる群より選ばれ
る少なくとも１種の導電性金属酸化物を被覆した顔料；二酸化チタン粒子表面に酸化錫及
びリンを含む導電性を有する顔料等が挙げられ、また、これらは、後述する各種表面処理
剤で処理したものであってもよい。これらはそれぞれ単独で又は２種以上組合せて用いる
ことができる。
【００７４】
さらに、導電性無機微粒子は、ガラス繊維、シリカアルミナ繊維、アルミナ繊維、炭素繊
維等の繊維、並びに、ホウ酸アルミニウムウィスカー、チタン酸カリウムウィスカー等の
針状の補強材、ガラスビーズ、タルク、マイカ、グラファイト、ウォラストナイト、ドロ
マイト等の無機充填材の表面に金属等の導電性物質を被覆したものでもよい。
【００７５】
本発明で使用可能な絶縁性無機微粒子としては、一般に知られる絶縁型無機材料、すなわ
ち、体積抵抗率が１０１０～１０１８Ω・cmである無機材料の粒子であれば制限が無く、
粒子状、フレーク状、ファイバー（ウィスカー含む）状のいずれの形状でも使用すること
ができる。具体的には、セラミックの球状粒子、板状粒子、又はファイバーが挙げられ、
アルミナ、酸化鉄、酸化銅、マイカやタルク等の金属シリケート、石英、非晶質シリカ、
ガラス等の粒子が好ましい使用例として挙げられる。また、これらを後述する各種表面処
理剤で処理したものであってもよい。これらはそれぞれ単独で又は２種以上組合せて用い
ることができる。絶縁性無機微粒子を組成物中に配合することにより、オルガノポリシロ
キサン硬化物の力学強度、絶縁破壊強度を増加させることが可能となり、比誘電率の増加
も見られる場合がある。
【００７６】
これら絶縁性無機粒子の配合量は、その用途に応じ、硬化性オルガノポリシロキサン組成
物に対し０．１～２０質量％の範囲が好ましく、０．１～５質量％の範囲がより好ましい
。配合量が上記の好ましい範囲を外れると、配合による効果が得られない、もしくはオル
ガノポリシロキサン硬化物の力学強度が低下する場合がある。
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【００７７】
本発明で使用可能な熱伝導性無機微粒子としては、酸化マグネシウム、酸化亜鉛、酸化ニ
ッケル、酸化バナジウム、酸化銅、酸化鉄、酸化銀等の金属酸化物粒子、および窒化アル
ミニウム、窒化ホウ素、炭化ケイ素、窒化ケイ素、炭化ホウ素、炭化チタン、ダイヤモン
ド、ダイヤモンドライクカーボン等の無機化合物粒子が挙げられ、酸化亜鉛、窒化ホウ素
、炭化ケイ素、および窒化ケイ素が好ましい。これら熱伝導性無機微粒子の１種以上を組
成物中に配合することにより、オルガノポリシロキサン硬化物の熱伝導率を増加させるこ
とが可能となる。
【００７８】
これらの無機粒子の平均粒子径の測定は当該分野で通常の測定方法により行うことができ
る。例えば、平均粒子径が５０ｎｍ以上、５００ｎｍ程度以下である場合は、透過型電子
顕微鏡（ＴＥＭ）、電界放射型透過電子顕微鏡（ＦＥ－ＴＥＭ）、走査型電子顕微鏡（Ｓ
ＥＭ）、電界放射型走査電子顕微鏡（ＦＥ－ＳＥＭ）等の顕微鏡観察により粒子径を測定
し、平均値を求めることで平均一次粒子径の測定ができる。一方、平均粒子径が５００ｎ
ｍ程度以上である場合は、レーザー回折・散乱式粒度分布測定装置等により平均一次粒子
径の値を直接求めることができる。
【００７９】
これらの（Ｄ１），（Ｄ２）成分以外の無機粒子は、表面処理剤により疎水化処理されて
いてもよい。当該表面処理は、表面処理剤で充填剤を処理（又は被覆処理）することによ
り行うことができる。疎水化用の表面処理剤としては、有機チタン化合物、有機ケイ素化
合物、有機ジルコニウム化合物、有機アルミニウム化合物及び有機リン化合物からなる群
から選択される少なくとも１種の表面処理剤が挙げられる。表面処理剤は単独で又は２種
以上を組み合わせてもよい。これらの表面処理剤のうち、有機ケイ素化合物、なかでも、
シラザン、シラン類、シロキサン類、ポリシロキサン類が好ましく、シラザン、アルキル
トリアルコシキシラン類、片末端トリアルコシキシリルポリジメチルシロキサン類が好ま
しく使用される。また、その際の処理量等は、（Ｄ１），（Ｄ２）成分の表面処理で述べ
た処理方法、処理量等に準じるものである。
【００８０】
［溶媒の使用］
本発明に係る硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、そのまま硬化反応に供することが
できるが、一方、該組成物またはその成分の一部（例えば、オルガノポリシロキサンレジ
ン）が固形状である場合や粘ちょう液状である場合には、その混和性および取り扱い性を
向上させるため、必要に応じて有機溶媒を使用することもできる。特に、本発明の硬化性
オルガノポリシロキサン組成物をフィルム状に塗工する場合、全体粘度が１００～５０，
０００ｍＰａ・ｓとなる範囲に、溶媒を用いて粘度調整をしてもよく、溶媒で希釈する場
合、上記の（Ａ）～（Ｃ）成分の和（１００質量部）に対して、０～２０００質量部の範
囲で用いることができる。すなわち、本発明組成物において、（E）溶媒は、０質量部で
あってもよく、無溶剤型であることが好ましい。特に、本発明の硬化性オルガノポリシロ
キサン組成物に、低重合度のポリマーを選択することで、溶媒フリーとする設計が可能で
あり、硬化して得られるフィルム中にフッ素系溶媒、有機溶媒等が残留せず、環境負荷の
問題および電子デバイスへの溶媒の影響を解消できる利点がある。また、（E）溶媒の使
用量が、上記の（Ａ）～（Ｃ）成分の和（１００質量部）に対して、１０質量部以下、好
適には５質量部以下の低溶剤型の組成物であってもよく、かつ、好ましい。
【００８１】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、無溶剤型または低溶剤型の硬化性オ
ルガノポリシロキサン組成物を硬化させてなるフィルムであることが特に好ましい。特に
、溶剤希釈により得たフィルム形成用硬化性オルガノポリシロキサン組成物を薄膜フィル
ムに成型した場合、その希釈に用いる溶剤の選択によっては、残留溶剤、相分離等に由来
するフィルムの表面および内部における欠陥が生じる場合があるためである。一方、本発
明にかかる一対のサポートロール間にテンション支持方式にて支持された連続走行する基
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材上に、硬化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布
工程を採用した場合、無溶剤型または低溶剤型の硬化性オルガノポリシロキサン組成物を
用いて、薄膜状かつ高品質なオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを得ることができる
。
【００８２】
特に、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、実質的に、有機溶媒を含まな
いことが好ましく、上記の無溶剤型の硬化性オルガノポリシロキサン組成物を硬化させて
なる硬化物フィルムであるか、低溶剤型の硬化性オルガノポリシロキサン組成物を用いて
、硬化時に残存する有機溶媒を十分に除去することで、有機溶剤の硬化物フィルム全体に
対する含有量が０．１質量％未満であることを意味する。好適には、本発明のオルガノポ
リシロキサン硬化物フィルムは、有機溶剤の硬化物フィルム全体に対する含有量が０．０
１質量％未満であることが好ましく、０．００１質量％未満がより好ましく、検出限界以
下であることが特に好ましい。
【００８３】
任意で使用する有機溶媒としては、組成物中の全構成成分または一部の構成成分を溶解さ
せ得る化合物であれば、その種類は特に限定されず、沸点が８０℃以上２００℃未満のも
のが好ましく使用される。
【００８４】
好適には、このような有機溶媒は、
（Ｅ１）有機系極性溶媒、
（Ｅ２）低分子シロキサン系溶媒、および
（Ｅ３）ハロゲン系溶媒
から選ばれる１種類以上の有機溶媒またはそれらの混合溶媒であり、沸点が８０℃以上２
００℃未満のものが好ましく使用される。なお、異種または同種の異なる有機溶媒の任意
の比率の混合溶媒であってもよい。たとえば、（Ｅ１）有機系極性溶媒と（Ｅ２）低分子
シロキサン系溶媒の混合溶媒であってもよく、（Ｅ１）有機系極性溶媒と（Ｅ３）ハロゲ
ン系溶媒の混合溶媒であってもよく、（Ｅ２）低分子シロキサン系溶媒と（Ｅ３）ハロゲ
ン系溶媒の混合溶媒であってもよく、（Ｅ１）～（Ｅ３）の３種混合溶媒であってもよく
、同じ（Ｅ２）低分子シロキサン系溶媒である、ヘキサメチルジシロキサンとオクタメチ
ルトリシロキサンの混合溶媒のように、同種の混合溶媒であってもよい。これらの有機溶
媒は、硬化反応性オルガノポリシロキサンおよびその変性率に応じて適宜選択することが
できる。
【００８５】
好適には、（Ｅ１）有機系極性溶媒が、メチルエチルケトン、メチルブチルケトン、メチ
ルイソブチルケトン、フマル酸ジメチル（ＤＭＦ）、Ｎ－ヘキサアルデヒド、アセトン、
ベンズアルデヒド、メチルアセテート、プロピルアセテート、アセトフェノン、酢酸ペン
チル、ブチルアルデヒド、エチル酢酸メチル、エチルエーテル、およびテトラヒドロフラ
ン（ＴＨＦ）から選ばれる１種類以上である。
【００８６】
同じく、好適には、（Ｅ２）低分子シロキサン系溶媒が、ヘキサメチルジシロキサン、テ
トラヘキサメチルジシロキサン、テトラメチルジビニルジシロキサン、２－メチルフェネ
チルペンタメチルジシロキサン、オクタメチルトリシロキサン、１，３－ジフルオロテト
ラメチルジシロキサンから選ばれる１種類以上である。
【００８７】
同じく、好適には、（Ｅ３）ハロゲン系溶媒が、トリフルオロメチルベンゼン、１，２－
ビス（トリフルオロメチル）ベンゼン、１，３－ビス（トリフルオロメチル）ベンゼン、
１，４－ビス（トリフルオロメチル）ベンゼン、トリフルオロメチルクロロベンゼン、ト
リフルオロメチルフルオロベンゼン、ハイドロフルオロエーテルから選ばれる１種類以上
である。特に、硬化性オルガノポリシロキサン組成物中のフルオロアルキル基含有量が高
いほど、上記のハロゲン系溶媒の使用比率を高めることで均一な混和および低粘度化を図
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れる場合がある。
【００８８】
特に好適には、上記の有機溶媒は、ヘキサメチルジシロキサンおよびオクタメチルトリシ
ロキサンから選ばれる少なくとも１種の低分子シロキサン系溶媒およびそれらの混合溶媒
を含むものであり、これらはＯＳＴ－１０、ＯＳＴ－２０およびＯＳＴ－２の名称で、ダ
ウシリコーンズコーポレーションから市販されている。また、硬化性オルガノポリシロキ
サン組成物中のフルオロアルキル基含有量が高い場合には、任意でこれらの低分子シロキ
サン系溶媒と上記のハロゲン系溶媒を併用することも本発明の好適な形態に包含される。
【００８９】
後述する硬化性オルガノポリシロキサンおよび硬化剤がフルオロアルキル基等に由来する
ハロゲン原子を実質的に含有しない場合、具体的には、硬化性オルガノポリシロキサンお
よび硬化剤中のハロゲン原子の和が１質量％未満である場合、上記の有機溶媒は、（Ｅ１
）有機系極性溶媒および（Ｅ２）低分子シロキサン系溶媒から選ばれる１種類以上の有機
溶媒またはそれらの混合溶媒を含み、（Ｅ３）ハロゲン系溶媒を実質的に含まないことが
好ましい。特に、硬化性オルガノポリシロキサンおよび硬化剤が、ジメチルシロキサン単
位等のアルキルシロキサン単位を、その全シロキサン単位の５０モル％以上、好適には７
５モル％以上含む場合、上記の有機溶媒は、ヘキサメチルジシロキサンおよびオクタメチ
ルトリシロキサンから選ばれる少なくとも１種の低分子シロキサン系溶媒およびそれらの
混合溶媒であることが特に好ましい。これは、（Ｅ１）有機系極性溶媒および（Ｅ２）低
分子シロキサン系溶媒から選ばれる１種類以上の有機溶媒またはそれらの混合溶媒が、ハ
ロゲン原子を含まないポリアルキルシロキサンの親和性、相溶性に優れ、均一な組成物を
与えるためである。
【００９０】
他方、硬化性オルガノポリシロキサンおよび硬化剤がフルオロアルキル基等に由来するハ
ロゲン原子を含む場合、特に、硬化性オルガノポリシロキサンおよび硬化剤中のハロゲン
原子の和が１質量％以上、好適には３質量％以上、より好適には５質量％以上である場合
、有機溶媒として、（Ｅ１）有機系極性溶媒および（Ｅ３）ハロゲン系溶媒から選ばれる
１種類以上の有機溶媒またはそれらの混合溶媒を含むことが特に好ましい。これは、フル
オロアルキル基等に由来するハロゲン原子の含有量が高い場合、（Ｅ１）有機系極性溶媒
および（Ｅ３）ハロゲン系溶媒またはそれを含む混合溶媒が硬化性オルガノポリシロキサ
ンおよび硬化剤との親和性、相溶性に優れ、均一な組成物を与えるためである。一方、フ
ルオロアルキル基等に由来するハロゲン含有量の多い硬化性オルガノポリシロキサンおよ
び硬化剤について、（Ｄ２）低分子シロキサン系溶媒のみを使用した場合、本発明の組成
物が十分な塗工性を満たさなくなる場合がある。
【００９１】
[全体粘度]
本発明において使用する硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、２５℃かつシェアレー
ト１０．０（Ｓ－１）で測定した全体粘度が、５００～５００，０００ｍＰａ・ｓの範囲
であることが好ましく、１，０００～３００，０００ｍＰａ・ｓの範囲が特に好ましい。
好ましい粘度範囲に設定する目的で、上記の有機溶媒の使用量を調整することも可能であ
るが、低溶剤型または溶媒フリー（＝無溶剤型）とすることが好ましい。
【００９２】
後述する一対のサポートロール間にテンション支持方式にて支持された連続走行する基材
上に、硬化性オルガノポリシロキサン組成物をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布工
程を含むオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法を採用する場合、硬化性オル
ガノポリシロキサン組成物の全体粘度は、１，０００～２００，０００ｍＰａ・ｓの範囲
が好ましく、３，０００～１７５，０００ｍＰａ・ｓの範囲がより好ましい。
【００９３】
[チキソ比]
本発明の硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、流動性に優れ、チキソトロピックな挙
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動を示さないことが好ましい。これにより、全体粘度が低く、かつ、均一塗布性に優れる
性質が実現可能である。具体的には、当該組成物についてシェアレート０．１（Ｓ－１）
で測定した組成物全体の粘度とシェアレート１０．０（Ｓ－１）で測定した組成物全体の
粘度の比であるチキソ比が１５．０以下であることが好ましく、１０．０以下であること
が特に好ましい。なお、上記の（Ｅ１）～（Ｅ３）以外の溶媒を使用したり、ハロゲン含
有率の高い硬化性オルガノポリシロキサン組成物について（Ｅ２）成分を使用したりする
と、組成物全体のチキソ比が前記上限を超えるため、均一な薄層フィルムを形成するため
の塗布が困難となる場合がある。
【００９４】
［固形分量］
本発明にかかる硬化性オルガノポリシロキサン組成物において、上記の粘度範囲および有
機溶媒の種類を選択するかぎり、その固形分量は特に制限されるものではないが、実用上
十分な厚みを有するオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを実現するため、硬化して不
揮発性の固形分であるオルガノポリシロキサン硬化物を形成する成分の含有量（本発明に
おいて、単に「固形分」ということがある）が、組成物全体の５～１００質量％の範囲で
あることが好ましく、５０～１００質量％の範囲、７５～１００質量％または８５～１０
０質量％の範囲であることがより好ましい。
【００９５】
［誘電性官能基の導入］
本発明にかかるオルガノポリシロキサン硬化物フィルムをアクチュエーター等のトランス
デューサーに用いる電気活性フィルム（たとえば、誘電性フィルム）として用いる場合、
硬化物に高誘電性官能基を導入してもよい。ただし、高誘電性官能基を含まないオルガノ
ポリシロキサン硬化物フィルムであっても、電気活性フィルムとして利用することは可能
である。なお、これらの高誘電性官能基の導入および比誘電率の向上については、例えば
、本件出願人らの国際公開第２０１４／１０５９５９号等に提案されている。
【００９６】
高誘電性官能基の導入は、前記成分（Ａ）または成分（Ｂ）の一部又は全部として、高誘
電性官能基を有するオルガノポリシロキサンまたはオルガノハイドロジェンポリシロキサ
ンを用いることや、高誘電性官能基を有する有機添加剤、高誘電性官能基を有する非反応
性の有機ケイ素化合物等を前記の硬化性組成物に添加することで行うことができる。硬化
性組成物への混和性および硬化物の比誘電率の向上の見地から、前記成分（Ａ）または成
分（Ｂ）であるオルガノポリシロキサンまたはオルガノハイドロジェンポリシロキサンに
おいて、そのケイ素原子上の全ての置換基の１０モル％以上、好適には２０モル％以上、
より好適には、４０モル％以上が、高誘電性官能基により置換されていることが好ましい
。
【００９７】
オルガノポリシロキサン硬化物フィルムに導入される高誘電性官能基の種類は、特に制限
されるものではないが、ａ）３，３，３－トリフルオロプロピル基等に代表されるハロゲ
ン原子及びハロゲン原子含有基、ｂ）シアノプロピル基等に代表される窒素原子含有基、
ｃ）カルボニル基等に代表される酸素原子含有基、ｄ）イミダゾール基等の複素環基、ｅ
）ボレートエステル基等のホウ素含有基、ｆ）ホスフィン基等のリン含有基、およびｇ）
チオール基等の硫黄含有基が例示され、好適には、フッ素原子を含むハロゲン原子及びハ
ロゲン原子含有基の使用が好ましい。
【００９８】
本発明においては、成分（Ａ）または成分（Ｂ）の一部又は全部に、高誘電性官能基は（
ＣｐＦ２ｐ＋１）-Ｒ-　（Ｒは炭素原子数１～１０のアルキレン基であり、ｐは１以上８
以下の整数である）で表されるフルオロアルキル基が導入されていることが好ましい。こ
のようなフルオロアルキル基は、比誘電率に優れた硬化物を与え、かつ、各成分がフッ素
原子を有することで各成分の相溶性を改善し、透明性に優れた硬化物を与える。このよう
なフルオロアルキル基の具体例としては、トリフルオロプロピル基、ペンタフルオロブチ
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ル基、ヘプタフルオロペンチル基、ノナフルオロヘキシル基、ウンデカフルオロヘプチル
基、トリデカフルオロオクチル基、ペンタデカフルオロノニル基、ヘプタデカフルオロデ
シル基である。この中では、誘電特性、経済性、製造容易性、得られる硬化性オルガノポ
リシロキサン組成物の成形加工性の観点からｐ＝１の基、すなわちトリフルオロプロピル
基が好ましい基である。
【００９９】
本発明に係る硬化性オルガノポリシロキサン組成物には上記の成分の他に、本発明の目的
を損なわない限り、必要に応じてこれら以外の成分を添加配合することができる。他の成
分としては、ヒドロシリル化反応抑制剤、離型剤、絶縁性添加剤、接着性向上剤、耐熱性
向上剤、充填剤、顔料その他従来公知の各種添加剤が例示される。例えば、全体の粘度調
整や、誘電性の向上などの機能性改善を目的として、無機充填剤を配合することもできる
。
【０１００】
［ヒドロシリル化反応抑制剤］
ヒドロシリル化反応抑制剤は、成分（Ａ）および成分（Ｂ）との間で起こる架橋反応を抑
制して、常温での可使時間を延長し、保存安定性を向上するために配合するものである。
従って、本発明の硬化性組成物にとって、実用上、必然的に配合される成分である。
【０１０１】
ヒドロシリル化反応抑制剤として、アセチレン系化合物、エンイン化合物、有機窒素化合
物、有機燐化合物、オキシム化合物が例示される。具体的には、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－メチル－１－ペンチ
ン－３－オール、１－エチニル－１－シクロヘキサノール、フェニルブチノール等のアル
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－１－ヘキシ
ン－３－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等のメチルアルケニルシクロシロキサン；ベン
ゾトリアゾールが例示される。
【０１０２】
ヒドロシリル化反応抑制剤の配合量は、本発明にかかる硬化性オルガノポリシロキサン組
成物の常温での可使時間を延長し、保存安定性を向上するのに有効な量である。通常、成
分（Ａ）１００質量部当り０．００１～５質量部の範囲内であり、好ましくは０．０１～
２質量部の範囲内であるが、本成分の種類、白金系触媒の性能と含有量、成分（Ａ）中の
アルケニル基量、成分（Ｂ）中のケイ素原子結合水素原子量などに応じて適宜選定すると
よい。
【０１０３】
［その他の任意成分］
本発明に係る硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、さらに離型性または絶縁破壊特性
の改善のための添加剤、接着性向上剤等を含有することができる。
【０１０４】
本発明に係る硬化性オルガノポリシロキサン組成物を薄膜状に硬化して得られるフィルム
状またはシート状の硬化物は、接着剤フィルム、トランスデューサーを構成する電気活性
フィルム（誘電層または電極層）に好適に利用できるものであるが、薄膜形成時に硬化層
の離型性が悪いと、特に高速でオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを製造した場合に
、型離れに起因してフィルムが破損する場合がある。また、アクチュエーター、タッチパ
ネル等に用いる誘電層としては、低圧下での感度向上のため、接着性の低減を求められる
場合がある。本発明に係る硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、フィルムにダメージ
を与えることなくフィルムの製造速度を向上させることができ、かつ、その他の離型剤の
添加により、さらに粘着性を低減できる場合がある。
【０１０５】
本発明に係る硬化性オルガノポリシロキサン組成物に適用可能な離型性向上添加剤（＝離
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型剤）としては、例えば、カルボン酸系離型剤、エステル系離型剤、エーテル系離型剤、
ケトン系離型剤、アルコール系離型剤等が挙げられる。これらは、１種を単独で用いても
よく、２種以上を組み合わせて用いてもよい。また、前記離型剤としては、ケイ素原子を
含まないもの、ケイ素原子を含むもの、又は、これらの混合物を使用することができる。
これらの具体例は、例えば、上記の国際公開第２０１４／１０５９５９号において提案さ
れたものと同様である。
【０１０６】
絶縁破壊特性向上剤は、電気絶縁性向上剤であることが好ましく、アルミニウム又はマグ
ネシウムの水酸化物又は塩、粘土鉱物、及び、これらの混合物、具体的には、ケイ酸アル
ミニウム、硫酸アルミニウム、水酸化アルミニウム、水酸化マグネシウム、焼成クレイ、
モンモリロナイト、ハイドロタルサイト、タルク、及び、これらの混合物からなる群から
選択することができる。また、当該絶縁性向上剤は、公知の表面処理方法で処理されてい
てもよい。これらの具体例は、例えば、上記の国際公開第２０１４／１０５９５９号にお
いて提案されたものと同様である。
【０１０７】
接着性向上剤は、本発明の硬化性オルガノポリシロキサン組成物が硬化途上で接触してい
る基材への接着性向上のためのものである。該組成物の硬化物である誘電層を再剥離しな
い場合に、有効な添加剤である。接着性向上剤として、ビニルトリエトキシシラン、アリ
ルトリメトキシシラン、アリルトリエトキシシラン、３－グリシド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メトキシシラン等の有機官能性アルコキシ
シラン化合物、そのシロキサン誘導体、特にフッ素含有有機基で置換された鎖状または三
次元樹脂状のシロキサン誘導体が例示される。特に好適な接着性向上剤として、
（ｇ１）　アミノ基含有オルガノアルコキシシランとエポキシ基含有オルガノアルコキシ
シランとの反応混合物
（ｇ２）　一分子内に少なくとも二つのアルコキシシリル基を有し，かつそれらのシリル
基の間にケイ素－酸素結合以外の結合が含まれている有機化合物、
（ｇ３）　一般式：
　　Ｒａ

ｎＳi(ＯＲｂ)４－ｎ

（式中、Ｒａは一価のエポキシ基含有有機基であり、Ｒｂは炭素原子数１～６のアルキル
基または水素原子である。ｎは１～３の範囲の数である）
で表されるエポキシ基含有シランまたはその部分加水分解縮合物
（ｇ４）　アルコキシシラン（エポキシ基含有有機基を有するものを除く）、またはその
部分加水分解縮合物
などから選ばれる１種類または２種類以上が例示される。
【０１０８】
その他の任意成分として、本発明の技術的効果を損なわない限り、フェノール系、キノン
系、アミン系、リン系、ホスファイト系、イオウ系、チオエーテル系などの酸化防止剤；
トリアゾール系、ベンゾフェノン系などの光安定剤；リン酸エステル系、ハロゲン系、リ
ン系、アンチモン系などの難燃剤；カチオン系界面活性剤、アニオン系界面活性剤、非イ
オン系界面活性剤などからなる１種類以上の帯電防止剤；染料、顔料などが例示される。
【０１０９】
本発明の硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、硬化性オルガノポリシロキサンおよび
硬化反応の促進成分、好適には、上記成分（Ａ）～（Ｃ）を均一に混合することにより、
また、必要に応じてその他任意の成分を添加して、均一に混合することにより調製するこ
とができる。各種攪拌機あるいは混練機を用いて、常温で混合すればよいが、混合中に硬
化しない成分の組合せであれば、加熱下で混合してもよい。
【０１１０】
混合中に硬化しなければ、各成分の配合順序は特に制限されるものではない。混合後、直
ちに使用しないときは、架橋剤（例えば、成分（Ｂ））と硬化反応の促進成分（例えば、
成分（Ｃ））が同一の容器内に存在しないように複数の容器に分けて保管しておき、使用
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直前に全容器内の成分を混合してもよい。
【０１１１】
本発明の、硬化性オルガノポリシロキサン組成物の硬化反応は、脱水、脱アルコール等の
縮合反応に基づく硬化反応においては室温で進行するが、オルガノポリシロキサン硬化物
フィルムを工業的生産プロセスで生産する場合、通常、該組成物を加熱あるいは活性エネ
ルギー線にさらすことにより達成される。熱による硬化反応温度は、特に限定されないが
、５０℃以上２００℃以下が好ましく、６０℃以上２００℃以下がより好ましく、８０℃
以上１８０℃以下がさらに好ましい。また、硬化反応にかける時間は、上記（Ａ）、（Ｂ
）、（Ｃ）成分の構造に依存するが、通常１秒以上３時間以下である。一般的には、９０
～１８０℃の範囲内で１０秒～３０分保持することにより硬化物を得ることができる。な
お、フィルムの製造法については後述する。
【０１１２】
硬化反応に使用され得る活性エネルギー線としては、紫外線、電子線、及び放射線等が挙
げられるが、実用性の点で紫外線が好ましい。紫外線により硬化反応を行なう場合は、使
用する紫外線に対して高い活性を有するヒドロシリル化反応用触媒、例えばビス（２，４
－ペンタンジオナト）白金錯体、（メチルシクロペンタジエニル）トリメチル白金錯体、
を添加することが望ましい。紫外線発生源としては高圧水銀ランプ、中圧水銀ランプ、Ｘ
ｅ－Ｈｇランプ、及びディープＵＶランプ等が好適であり、その際の照射量は、１００～
８，０００ｍＪ／ｃｍ２が好ましい。
【０１１３】
［オルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、高平滑、薄膜状かつ平坦性に優れ、
好適には、その表面および内部に微小な欠陥を殆ど含まない高精度の機能性フィルムであ
り、巨視的には実質的に凹凸を有しない平坦な薄膜フィルムである。このようなオルガノ
ポリシロキサン硬化物フィルムは、空気中の浮遊塵等の表面および内部への付着を避ける
ため、クリーンルームにおいて製造することが好ましい。
【０１１４】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、一対のサポートロール間にテンショ
ン支持方式にて支持された連続走行する基材上に、上述の硬化性オルガノポリシロキサン
組成物をスロットダイを用いて塗布するダイ塗布工程を備えることを特徴とする製造方法
により、好適に製造することができる。一例として、本発明のオルガノポリシロキサン硬
化物フィルムは、ヘッド(Ｒ２、Ｒ＝５ｍｍ、スリットギャップ２５０μｍ、ヒラノテク
シード社製)を備えたコーター（型番M200DL、ヒラノテクシード社製）を用いて製造する
ことができる。
【０１１５】
このとき、サポートロール間のテンション（単位幅あたりの力）は、最大で１５０ｋｇ／
２５０ｍｍであってよく、１～１２５ｋｇ／２５０ｍｍの範囲が好ましく、５～１００ｋ
ｇ／２５０ｍｍの範囲がより好ましく、５～８０ｋｇ／２５０ｍｍの範囲が特に好ましい
。
【０１１６】
本発明にかかるオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法は、テンション支持方
式により、平行に配置された一対のロール間に支持体となる基材を架け渡して連続走行さ
せ、一対のロール間に且つ支持体となる基材に対向して配置されたスロットダイから、塗
布液を基材上に吐出し塗布する。この方式では、一対のロール間に所定の張力を付与して
架け渡された支持体にスロットダイの塗布液を吐出するダイ先端を押し付けて支持体を撓
ませた状態で、ダイ先端から塗布液が押し出される。ダイ先端から押し出される塗布液の
押し出し圧と、ダイ先端が押し付けられて撓むことで支持体に生じた反発力とをバランス
させて、ダイ先端と支持体との間に所定厚の塗布液層を形成することで、薄膜状であって
も安定な塗布を実現することができる。
【０１１７】
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この時、支持体となる基材のライン速度（＝走行速度）は、特に制限されるものではない
が、１ｍ／分以下、あるいは０．１ｍ／分以下に設定可能であり、フィルムの平滑性およ
び硬化性オルガノポリシロキサン組成物の粘度等に応じて適宜選択することができる。ま
た、ダイ先端から塗布液を塗布する場合、塗布幅、ライン速度、塗布時間および塗布厚み
を乗じることで、硬化性オルガノポリシロキサン組成物の液状供給量を見積もることが可
能である。
【０１１８】
特に、好適には、本発明にかかるオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの製造方法は、
実質的に溶剤による希釈を行うことなく、無溶剤型または低溶剤型の硬化性オルガノポリ
シロキサン組成物を用いて、２０μm以下の薄膜フィルムを、フィルム表面の算術平均高
さ（Ｓａ）が０．５０μｍ未満という極めて高い精度で調製することを可能としたもので
ある。本発明の製造方法は、ウェブ状基材に対して、スロットダイを押し付けて液圧とウ
ェブテンションがバランスをとる事で塗布を行うものであるが、テンションの制御精度・
ウェブ走行精度により膜厚精度を制御可能である。ここで、ウェブ状基材の走行精度は一
般にモータ回転精度により決定されるものであり、ベクトルインバータモータを使用すれ
ば、その走行精度に基づくブレを１％以下に抑制することが容易に達成可能である。さら
に、高精度なテンションフィードバック制御をウェブ状基材に対して行うことで、テンシ
ョンの変動は一般に２％以下に抑制する事が可能であり、このことから膜厚に関係なく高
精度な塗布精度を実現することができる。なお、硬化性オルガノポリシロキサン組成物の
全体粘度の範囲は、前記のとおりである。
【０１１９】
なお、比較図である図２のように単一のロールを用いるスロット塗布方式は精密フィルム
製造によく使用されるが、工作機械の加工精度の限度の為、バックアップロール偏芯は２
μｍ程度あり、またベアリングは精密級を使用したとしても２μｍ程度の振れは避ける事
が出来ないため、２０μｍの塗布膜を膜厚偏差５％に維持して製造する事は困難であり、
本発明における製造方法として好ましくない。
【０１２０】
以下、本発明の好ましい実施形態を図面を参照しながら説明する。但し、以下に示す図は
、各部材の構成や配置が理解しやすいように誇張して描かれており、各部材の相対的な大
きさや距離は実際の装置と一致していない。
【０１２１】
図１は、本発明の製造方法を実施するための装置の一実施形態の概略構成を示した断面図
である。支持体１の表面に塗布液２として本発明にかかる硬化性オルガノポリシロキサン
組成物が塗布されて、塗布液による塗布膜３が形成される。支持体１は、可撓性を有する
長尺のウェブ状基材（フィルム、シート等）であって、互いに平行に且つ離間して配置さ
れた上流側サポートロール４１と下流側サポートロール４２との間に所定の張力が印加さ
れた状態で架け渡されて、矢印３０の方向に走行する。図１は、支持体１の走行方向３０
と平行な面に沿った断面図である。
【０１２２】
サポートロール４１，４２の間に、支持体１に対向してスロットダイ１０が配置されてい
る。スロットダイ１０は、支持体１に対して、サポートロール４１，４２が配置された側
とは反対側に配置されている。
【０１２３】
スロットダイ１０の構造は特に制限されるものではないが、支持体１の走行方向３０の上
流側に配置された上流側リップと、下流側に配置された下流側リップとを有し、互いに対
向した上流側リップと下流側リップとの間に、相互に連通したスロット及びマニホールド
が形成される。スロットダイの内部には、マニホールドに連通する流入口が形成されてい
る。
【０１２４】
塗布液２である本発明にかかる硬化性オルガノポリシロキサン組成物は、流入口を通過し
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て、スロットダイ内部のマニホールドに圧送される。塗布液２は、マニホールド内に一時
的に滞留し支持体１の幅方向（支持体１の長手方向と直交する方向、即ち図１の紙面に垂
直方向）に略均一に分配された後、スロットダイのリップ間のスロットを通過して支持体
１に向かって押し出される。
【０１２５】
ここで、硬化性オルガノポリシロキサン組成物が多成分型組成物、たとえば、二液を別々
に保存しておき、一方が硬化反応性のオルガノポリシロキサンを含む主剤液であり、他方
が硬化剤である触媒等を含む触媒液である場合、その硬化時間を削減する手法として、硬
化性オルガノポリシロキサン組成物中の遅延剤（ヒドロシリル化反応による硬化系におい
ては、ヒドロシリル化反応抑制剤）を減らすことが考えられるが、送液用のストアタンク
、スロットダイ内部で硬化が進行してしまうという弊害を伴う場合がある。
【０１２６】
そこで図３のように、主剤液５と触媒液６をスロットダイ１０に送液される前工程として
、機械力を用いる攪拌装置７によりスロットダイ１０の直前で合流させる手法を考案した
。主剤液５は送液ライン５Ｌ、触媒液６は送液ライン６Ｌを通じて、攪拌装置７に定速で
供給され、一定の比率で均一混合される。本方式により、硬化性オルガノポリシロキサン
組成物中の遅延剤の量を変えることなく、硬化速度を２～３倍程度加速することが可能で
あり、本発明にかかるオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの生産速度向上・品質向上
に寄与する事が可能である。ここで攪拌装置７の種類は特に制限されるものではないが、
スタティックミキサーの使用が特に好ましい。
【０１２７】
図１の支持体１上に上記の方法で形成された硬化性オルガノポリシロキサン組成物の塗布
膜３を、上述の硬化機構に対応した方法で硬化させることにより、均一かつ平坦な薄膜状
のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムが支持体１上に形成される。
【０１２８】
支持体１である基材は、フィルム状基材、テープ状基材、またはシート状基材（以下、「
フィルム状基材」という）であり、特に、剥離面を有する平面状の基材であり、硬化性オ
ルガノポリシロキサン組成物が剥離面上に塗布されることが好ましい。このような基材は
、セパレータとして機能するので、基材上に積層された本発明のオルガノポリシロキサン
硬化物フィルムは、僅かな力で円滑に剥離層から引き離して目的とする電子機器等に付着
ないし接着させることができるため、取扱作業性に優れるという利点を有する。
【０１２９】
基材の種類として、板紙、ダンボール紙、クレーコート紙、ポリオレフィンラミネート紙
、特にはポリエチレンラミネート紙、合成樹脂フィルム・シート、天然繊維布、合成繊維
布、人工皮革布、金属箔が例示される。特に、合成樹脂フィルム・シートが好ましく、合
成樹脂として、ポリイミド、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリスチレン、ポリ塩化ビ
ニル、ポリ塩化ビニリデン、ポリカーボネート、ポリエチレンテレフタレート、ナイロン
が例示される。特に耐熱性が要求される場合には、ポリイミド、ポリエーテルエーテルケ
トン、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）、液晶ポリアリレート、ポリアミドイミド、
ポリエーテルスルフォン等の耐熱性合成樹脂のフィルムが好適である。一方、表示デバイ
ス等視認性が求められる用途においては、透明基材、具体的にはポリプロピレン、ポリス
チレン、ポリ塩化ビニリデン、ポリカーボネート、ポリエチレンテレフタレート、ＰＥＮ
等の透明材料が好適である。
【０１３０】
上記基材はフィルム状またはシート状であることが好ましい。その厚さは特に制限されな
いが、通常５～３００μｍ程度である。さらに、支持フィルムと感圧接着層の密着性を向
上させるために、プライマー処理、コロナ処理、エッチング処理、プラズマ処理された支
持フィルムを用いてもよい。また、フィルム状基材の感圧接着層面と反対面には、傷つき
防止、汚れ防止、指紋付着防止、防眩、反射防止、帯電防止などの処理などの表面処理さ
れたものであってもよい。
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【０１３１】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムが接着剤層（感圧接着剤層を含む）また
は電気活性フィルム（誘電層等の誘電性フィルム含む）である場合、当該硬化層は、剥離
コーティング能を有する剥離層を備えたフィルム基材上に、剥離可能な状態で積層した積
層体フィルムとして取り扱うことが好ましい。
【０１３２】
硬化性オルガノポリシロキサン組成物を基材上に塗布する量は、硬化後のフィルムの平均
厚みが１～２０μｍであることが必要である。なお、任意で、硬化乃至半硬化状態のオル
ガノポリシロキサン硬化物フィルムに対して、さらに、圧延加工を行ってもよい。例えば
、平均厚みが１～２０μｍの範囲でロール間の隙間を一定に調整して圧延することで、平
坦性に優れ、かつ、上記のフィルム表面およびフィルム内部における欠陥の極めて少ない
オルガノポリシロキサン硬化物フィルムを得ることができる場合がある。
【０１３３】
また、圧延加工は、硬化性オルガノポリシロキサン組成物を基材上に塗布し、未硬化の状
態で行ってもよく、かつ、好ましい。具体的には、原料である硬化性オルガノポリシロキ
サン組成物を好適には剥離層を備えたシート状基材上に塗布し、ロール圧延等で圧延加工
した後に、平滑化および平坦化された硬化性オルガノポリシロキサン組成物を加熱等によ
り硬化させて本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムを得ることができる。
【０１３４】
このとき、硬化性オルガノポリシロキサン組成物の平滑／平坦な塗布層を硬化させる条件
は特に制限されないが、温風乾燥機等を用いて、９０～２００℃の範囲、好適には１００
～１５０℃の範囲で加熱乾燥させることが好ましい。なお、基材の耐熱性および硬化時間
に応じて９０℃以下の温度も硬化条件として採用することも可能である。
【０１３５】
圧延加工前の硬化性オルガノポリシロキサン組成物の基材への塗工方法、基材等は前記同
様であり、前記のプライマー層および平坦化層を有するフルオロアルキル基含有オルガノ
ポリシロキサン硬化物について、さらにロール圧延等の圧延加工を行ってもよい。
【０１３６】
［剥離層を有するセパレータ間での硬化を用いた製法］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、上記の硬化性オルガノポリシロキサ
ン組成物の塗布面に対して剥離層を有する基材を適用し、未硬化の塗布面を各々の基材（
セパレータ）で挟み込み、物理的に均一化された平坦化層を形成することで、好適に得て
もよい。なお、上記の平坦化層の形成にあたっては、剥離層を有するセパレータ間に未硬
化の硬化性オルガノポリシロキサン組成物が塗布されてなる積層体を、前記のロール圧延
等の公知の圧延方法を用いて圧延加工してもよい。
【０１３７】
［オルガノポリシロキサン硬化物フィルムの使用］
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、薄膜状かつ平坦性に優れ、かつ、好
適には、そのフィルム表面およびフィルム内部に微細な欠陥（気泡に由来する空隙（ボイ
ド）、埃または浮遊塵による汚染部位）が極めて少ないので、当該フィルムに高電圧を印
加して通電した場合に当該欠陥における絶縁破壊が発生しにくく、フィルム全体として高
い絶縁破壊強度を実現でき、かつ、透明性および平坦性に加えて、所望により接着性／粘
着性を実現できる。このため、本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、電子
材料、表示装置用部材またはトランスデューサー用部材（センサー、スピーカー、アクチ
ュエーター、およびジェネレーター用を含む）として有用であり、特に接着剤／粘着剤フ
ィルム、電気活性フィルム（高誘電性フィルムを含む）として、電子部品または表示装置
の部材として好適に使用可能である。特に、透明な接着剤フィルムまたは電気活性フィル
ムは、表示パネルまたはディスプレイ用の部材として好適であり、画面を指先等で接触す
ることにより機器、特に電子機器を操作可能な所謂タッチパネル用途に特に有用である。
同様に、絶縁破壊強度の高い電気活性フィルムは、単層または積層フィルムの形態として
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アクチュエーター等のトランスデューサー用部材に好適であり、高電圧下で起動するアク
チュエーター用途に特に有用である。
【産業上の利用可能性】
【０１３８】
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムの用途としては、上記に開示した他に何
ら制約はなく、テレビ受像機、コンピューター用モニター、携帯情報端末用モニター、監
視用モニター、ビデオカメラ、デジタルカメラ、携帯電話、携帯情報端末、自動車などの
計器盤用ディスプレイ、種々の設備・装置・機器の計器盤用ディスプレイ、自動券売機、
現金自動預け払い機、など、文字や記号、画像を表示するための種々のフラットパネルデ
ィスプレイ（ＦＰＤ）に使用することができる。装置としては、ＣＲＴディスプレイ、液
晶ディスプレイ、プラズマディスプレイ、有機ＥＬディスプレイ、無機ＥＬディスプレイ
、ＬＥＤディスプレイ、表面電解ディスプレイ（ＳＥＤ）、電界放出型ディスプレイ（Ｆ
ＥＤ）などの表示装置や、これらを利用したタッチパネルに応用が可能である。同様に、
本発明のオルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、絶縁破壊強度を含む電気的特性およ
び機械的特性に優れたフィルム状またはシート状部材であり、必要に応じて高い比誘電率
および機械的強度（具体的には、引っ張り強度、引き裂き強度、伸び率等）を有する。こ
のため、当該オルガノポリシロキサン硬化物フィルムは、電子材料、表示装置用部材また
はトランスデューサー用部材（センサー、スピーカー、アクチュエーター、およびジェネ
レーター用を含む）として使用でき、特に、トランスデューサーを構成する電気活性フィ
ルム（誘電層または電極層）として好適に利用できる。その具体的な使用方法は、誘電層
または感圧接着層の公知の使用方法を特に制限なく用いることができる。
【実施例】
【０１３９】
以下、本発明に関して実施例を挙げて説明するが、本発明は、これらによって限定される
ものではない。以下に示す実施例および比較例では下記の化合物を用いた。
【０１４０】
・成分（ａ１）：両末端ビニルジメチルシロキシ基封鎖、ジメチルシロキサンポリマー(
ビニル基含有量：０．２４質量％、シロキサン重合度：３００）
・成分（ａ２）：両末端ビニルジメチルシロキシ基封鎖、３，３，３－トリフルオロプロ
ピルメチル、ジメチルシロキサンコポリマー（ビニル基含有量：０．２６質量％、シロキ
サン重合度：１９３）
・成分（ｂ１）：両末端トリメチルシロキシ基封鎖、ジメチルシロキシ－メチルヒドロシ
ロキシ－シロキサンコポリマー（ケイ素原子結合水素含有量：０．７１質量％）
・成分（ｂ２）：両末端ジメチルヒドロシロキシ基封鎖、ジメチルシロキサンポリマー（
ケイ素原子結合水含有量：０．０２質量％）
・成分（ｂ３）：両末端トリメチルシロキシ基封鎖、ジメチルシロキサン・３，３，３－
トリフルオロプロピルメチルシロキサン・メチルハイドロジェンシロキサンコポリマー（
ケイ素原子結合水素の含有量：約０．２３質量％）
・成分（ｂ４）：両末端ジメチルヒドロシロキシ基封鎖、ジメチルシロキサン・３，３，
３－トリフルオロプロピルメチルシロキサンコポリマー（ケイ素原子結合水素の含有量：
約０．０１４質量％）
・成分（ｃ１）：白金－１，３－ジビニル１，１，３，３－テトラメチルジシロキサン錯
体の両末端ビニルジメチルシロキシ基封鎖ジメチルシロキサンポリマー溶液（白金濃度で
約０．６質量％）
・成分（ｄ１）：ヘキサメチルジシラザンで処理したヒュームドシリカ（処理前の製品名
：アエロジル２００、ＢＥＴ比表面積２００ｍ２／ｇ）
・成分（ｄ２）：ヘキサメチルジシラザンで処理したヒュームドシリカ（処理前の製品名
：アエロジル５０、ＢＥＴ比表面積５０ｍ２／ｇ）
・成分（ｄ３）：ヘキサメチルジシラザンと１，３－ビス（３，３，３－トリフルオロプ
ロピル）－１，１，３，３－テトラメチルジシラザンで処理したヒュームドシリカ（処理
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前の製品名：アエロジル２００、ＢＥＴ比表面積２００ｍ２／ｇ）
・成分（ｄ４）：ヘキサメチルジシラザンと１，３－ビス（３，３，３－トリフルオロプ
ロピル）－１，１，３，３－テトラメチルジシラザンで処理したヒュームドシリカ（処理
前の製品名：アエロジル５０、ＢＥＴ比表面積５０ｍ２／ｇ）
・成分（ｅ１）：１－エチニル－１－シクロヘキサノール
・成分（ｅ２）：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
【０１４１】
［硬化前の粘度］
各組成物の硬化前粘度は、粘弾性測定装置（アントンパール社製、型番MCR102）を使用し
て測定した。直径２０ｍｍ、２°のコーンプレートを用い、シェアレートを変えて測定を
行った。２５℃、シェアレート０．１（Ｓ－１）および１０．０（Ｓ－１）で測定した組
成物の全体粘度を各々記録した。
【０１４２】
［表面粗さの評価］
塗工し硬化後のフィルム表面の算術平均高さ（Ｓａ、μｍ）を測定するために、405 nm波
長のレーザー源を備えたOLS4100（オリンパス社製）を用いた。対物レンズ（MPLAPONLEXT
 50x）を使用し、各フィルム上任意の約１ｍｍ×１ｍｍの面領域を測定範囲とし、２領域
において測定した。表１に実施例および比較例の結果を示す。
【０１４３】
［実施例１］
液状の熱硬化性オルガノポリシロキサン組成物（SYLGARDTM 184 HS A/Bの混合物、ダウケ
ミカル社製）を用いた。硬化前粘度はシェアレートによらず３．５Ｐａ・ｓであった。
【０１４４】
基材（FL1-01、３８μｍ厚、２５０ｍｍ幅、タカラインコーポ社製）上に、SYLGARDTM 18
4 HS A/Bの混合物を、ヘッド(Ｒ２、Ｒ＝５ｍｍ、スリットギャップ２５０μｍ、ヒラノ
テクシード社製)を備えたコーター（M200DL、ヒラノテクシード社製）を用いて幅２００
ｍｍで塗布した。その際、ドライヤー出口におけるテンションを０．０４ｋｇ／ｍｍ、ラ
イン速度を１ｍ／ｍｉｎ、１２０℃温風乾燥で硬化した。インラインにて、硬化後の上面
に基材（SP-PET、２５μｍ厚、３００ｍｍ幅、三井化学東セロ社製）を貼り合わせ、最小
８μｍ厚のオルガノポリシロキサン硬化フィルムを作製した。得られたオルガノポリシロ
キサン硬化フィルム表面は鏡面状態であり、均質性がよいことが確認できた。図４－１に
表面部の写真を示す。
【０１４５】
［比較例１］
ヘッドをコンマ（商品名、ヒラノテクシード社製）に変更し、基材とのギャップを最小５
μｍにした以外実施例１と同様にオルガノポリシロキサン硬化フィルムを作製した。得ら
れたオルガノポリシロキサン硬化フィルムの表面は鏡面ではなく、筋（＝ストリーク）が
確認でき、１０μｍ厚にはコートできなかった。図４－２に表面部の写真を示す。
【０１４６】
［実施例２］
液状の硬化性オルガノポリシロキサン組成物として、上記の成分（ａ１）を70.58質量％
、成分（ｄ１）を22.10質量％、成分（ｄ２）を4.35質量％、成分（ｂ１）を0.99質量％
、成分（ｂ２）を3.83質量％、成分（ｃ１）を0.10質量％、成分（ｅ１）を0.04質量％と
なるように配合し調製した。その際、組成物中のビニル基１モル当たり、成分（ｂ）のケ
イ素原子結合水素原子（Ｓｉ－Ｈ）が約１．２モルとなる量で用いた。硬化前粘度は０．
１（Ｓ－１）にて２１８Ｐａ・ｓおよび１０．０（Ｓ－１）にて２６Ｐａ・ｓであった。
【０１４７】
基材剥離PET（F-1042-50U、５０μｍ厚、１２５ｍｍ幅、RUNDE社製）上に、実施例２の組
成物を、ヘッド(Ｒ２、ヒラノテクシード社製)を備えたコーター（M200DL、ヒラノテクシ
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ード社製）を用いて幅１１５ｍｍで塗布した。その際、ドライヤー出口におけるテンショ
ンを０．１２ｋｇ／ｍｍ、ライン速度を１ｍ／ｍｉｎ、１２５℃温風乾燥で硬化した。イ
ンラインにて、硬化後の上面に剥離PET（F-1042-50U、５０μｍ厚、１２５ｍｍ幅、RUNDE
社製）を貼り合わせ、１０ミクロン厚のオルガノポリシロキサン硬化フィルムを作製した
。得られたオルガノポリシロキサン硬化フィルム表面は鏡面状態であり、均質性がよいこ
とが確認できた。図４－３に表面部の写真を示す。
【０１４８】
［実施例３］
液状の硬化性オルガノポリシロキサン組成物として、上記の成分（ａ２）を68.36質量％
、成分（ｂ３）を5.06質量％、成分（ｂ４）を5.06質量％、成分（ｃ１）を0.10質量％、
成分（ｄ２）を18.88質量％、成分（ｄ３）を2.34質量％、成分（ｆ）を0.28質量％とな
るように配合し調製する。その際、組成物中のビニル基１モル当たり、成分（ｂ）のケイ
素原子結合水素原子（Ｓｉ－Ｈ）が約１．２モルとなる量で用いた。硬化前粘度は０．１
（Ｓ－１）にて１４８Ｐａ・ｓおよび１０．０（Ｓ－１）にて１６Ｐａ・ｓ（１６０００
ｍＰａ・ｓ）であった。
【０１４９】
実施例３の組成物を用いた以外は実施例２と同様に行うことで、１０μｍ厚の均一なオル
ガノポリシロキサン硬化フィルムを作製できた。図４－４に表面部の写真を示す。
【０１５０】
【表１】

【０１５１】
実施例１～３において、ウェブテンションダイ方式を用いることで、膜厚２０μｍ以下、
かつ、その表面の算術平均高さ（Ｓａ）が０．５μｍ以下の均一なオルガノポリシロキサ
ン硬化フィルムを得た。これらは鏡面状の表面を備え、極めて平滑かつ平坦性に優れ、か
つその表面欠陥も認められないため、荷電圧に対する高い絶縁破壊強度が期待できる。一
方、常法を用いて塗布した比較例１においては、均一なオルガノポリシロキサン硬化フィ
ルムを得ることができなかった。
【符号の説明】
【０１５２】
　　１　支持体
　　２　塗布液
　　３　塗布膜
　　３０　支持体の走行方向
　　４　サポートロール（単一）
　　４１　上流側サポートロール
　　４２　下流側サポートロール
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　　５　主剤液
　　５Ｌ　主剤液の送液ライン
　　６　触媒液
　　６Ｌ　触媒液の送液ライン
　　７　攪拌装置
　　１０　スロットダイ

【図１】

【図２】

【図３】

【図４－１】
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【図４－２】

【図４－３】

【図４－４】
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