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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アミン化合物と反応する末端イソシアネート基含有ウレタンプレポリマー（Ａ）と、
　大気中の水分と反応しアミン化合物を生成するオキサゾリジン化合物（Ｂ）と、
　脂肪酸処理された炭酸カルシウム（Ｃ）と、
　アミノシラン化合物（ｄ１）と３官能以上のポリイソシアネート化合物（ｄ２）とを、
反応前における前記ポリイソシアネート（ｄ２）のイソシアネート基（ＮＣＯ）に対する
前記アミノシラン（ｄ１）のイミノ基（ＮＨ）の当量比（ＮＨ／ＮＣＯ）が、０．２～０
．８となるように反応させて得られる加水分解性アルコキシ基を含むシラン化合物（Ｄ）
と、
　防かび剤（Ｅ）と、
を主成分として含有し、
　ウレタンプレポリマー（Ａ）、オキサゾリジン化合物（Ｂ）、脂肪酸処理された炭酸カ
ルシウム（Ｃ）、シラン化合物（Ｄ）および防かび剤（Ｅ）の各々における不揮発分（固
形分）の合計量に対する防かび剤（Ｅ）の割合（含有率）が０．１質量％以上であり、
　前記オキサゾリジン化合物（Ｂ）の含有量が、前記ウレタンプレポリマー（Ａ）が有す
るイソシアネート基の数に対する前記オキサゾリジン化合物（Ｂ）から発生し得る活性水
素の数の比が０．０１以上２．０以下になる量である、１液湿気硬化性樹脂組成物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
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【０００１】
　本発明は１液湿気硬化性樹脂組成物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　シーリング材は、各種建築部材の接合部や隙間に充填して、水密性、気密性を付与する
目的で広く利用されている。しかしながら、シーリング材を長期間使用した場合、その表
面にカビが発生する場合がある。この原因として、シーリング材の表面は、その表面に付
着したほこりから栄養分の補給やシーリング自体の吸水作用による水分の補給を受けて、
カビが発生し易い状態となっているものと考えられている。
【０００３】
　このようなカビの発生により、シーリング材の表面が汚染されて美観を損ねるため、シ
ーリング材の施工をやり直さねばならないという欠点がある。また、シーリング材表面で
繁殖したカビは表面に留まらず、カビの菌糸が内部へ侵入していくことにより、シーリン
グ材に剥離やひび割れ等が起こり、建物等に破損や水漏れ等の大きな被害をもたらすとい
う問題点があった。従って、シーリング材を長期間にわたってカビの劣化から保護しうる
技術が強く望まれている。
　これに関連する抗菌性シーリング材組成物として、例えば特許文献１に記載のものが提
案されている。
【０００４】
　また、従来、シーリング材として好ましく用いることができるウレタン系１液湿気硬化
性シーリング材について、硬化後の硬度を高めるためには、ウレタンプレポリマーの架橋
点間距離を短くするか、または架橋点を増やすかのいずれかの手段がとられていた。しか
し、その手法を使うと、必然的にイソシアネート濃度が高くなるため、硬化過程で炭酸ガ
スが発生しやすくなり硬化物に気泡が発生し、強度低下やフクレによる外観不良が生じる
ことが問題であった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開平６－２２７９１２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明は上記のような課題を解決することを目的とする。すなわち、本発明の目的は、
早期にタックが消失し、しかも長期屋外暴露後でもカビやホコリに対する耐汚染性能に優
れ、加えて、短時間で硬化して高硬度となり、かつ発泡し難い、シーリング材として好ま
しく用いることができるウレタン系の１液湿気硬化性樹脂組成物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】
【０００７】
　本発明者らは、上記課題を解決するために鋭意検討し、本発明の組成物を完成させた。
　本発明の組成物は、アミン化合物と反応する末端イソシアネート基含有ウレタンプレポ
リマー（Ａ）と、大気中の水分と反応しアミン化合物を生成するイミン化合物（Ｂ）と、
脂肪酸処理された炭酸カルシウム（Ｃ）と、アミノシラン化合物（ｄ１）と３官能以上の
ポリイソシアネート化合物（ｄ２）とを、反応前における前記ポリイソシアネート（ｄ２
）のイソシアネート基（ＮＣＯ）に対する前記アミノシラン（ｄ１）のイミノ基（ＮＨ）
の当量比（ＮＨ／ＮＣＯ）が、０．２～０．８となるように反応させて得られる加水分解
性アルコキシ基を含むシラン化合物（Ｄ）と、防かび剤（Ｅ）と、を主成分として含有し
、ウレタンプレポリマー（Ａ）、イミン化合物（Ｂ）、脂肪酸処理された炭酸カルシウム
（Ｃ）、シラン化合物（Ｄ）および防かび剤（Ｅ）の各々における不揮発分（固形分）の
合計量に対する防かび剤（Ｅ）の割合（含有率）が０．１質量％以上である、１液湿気硬
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化性樹脂組成物である。
【発明の効果】
【０００８】
　本発明によれば、早期にタックが消失し、しかも長期屋外暴露後でもカビやホコリに対
する耐汚染性能に優れ、加えて、短時間で硬化して高硬度となり、かつ発泡し難い、シー
リング材として好ましく用いることができるウレタン系の１液湿気硬化性樹脂組成物を提
供することができる。
【発明を実施するための形態】
【０００９】
　本発明の組成物が含有する各成分について説明する。
【００１０】
＜ウレタンプレポリマー（Ａ）＞
　本発明の組成物は、アミン化合物と反応する末端イソシアネート基含有ウレタンプレポ
リマー（Ａ）（以下では単に「ウレタンプレポリマー（Ａ）」ともいう）を含有する。
【００１１】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）は、分子内にアミン化合物と反応するイソシアネート基を
分子末端に含有する。ウレタンプレポリマー（Ａ）は、取り扱いの観点から室温で液状で
あるものが好ましい。ウレタンプレポリマー（Ａ）の製造方法は、特に制限されるもので
はなく、従来公知の方法が挙げられる。ウレタンプレポリマー（Ａ）は、例えば、ポリイ
ソシアネート化合物とポリオール化合物とを、イソシアネート基（ＮＣＯ基）がヒドロキ
シ基（ＯＨ基）に対して過剰となるように反応させることにより得られる反応生成物であ
る。ウレタンプレポリマー（Ａ）は、一般に、０．５質量％以上１０質量％以下のＮＣＯ
基を分子末端に含有するものである。
【００１２】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）を作製する際に使用されるポリイソシアネート化合物は、
分子内にイソシアネート基を２個以上有するものであれば特に限定されない。ポリイソシ
アネート化合物としては、例えば、２，４－トリレンジイソシアネート（２，４－ＴＤＩ
）、２，６－トリレンジイソシアネート（２，６－ＴＤＩ）、４，４′－ジフェニルメタ
ンジイソシアネート（４，４′－ＭＤＩ）、２，２′－ジフェニルメタンジイソシアネー
ト（２，２′－ＭＤＩ）、２，４′－ジフェニルメタンジイソシアネート（２，４′－Ｍ
ＤＩ）、１，４－フェニレンジイソシアネート、ポリメチレンポリフェニレンポリイソシ
アネート、トリジンジイソシアネート（ＴＯＤＩ）、１，５－ナフタレンジイソシアネー
ト（ＮＤＩ）、キシリレンジイソシアネート（ＸＤＩ）、テトラメチルキシリレンジイソ
シアネート（ＴＭＸＤＩ）、トリフェニルメタントリイソシアネートのような芳香族ポリ
イソシアネート；ヘキサメチレンジイソシアネート（ＨＤＩ）、トリメチルヘキサメチレ
ンジイソシアネート（ＴＭＨＤＩ）、リジンジイソシアネート、ノルボルナンジイソシア
ネート（ＮＢＤＩ）のような脂肪族ポリイソシアネート；トランスシクロヘキサン－１，
４－ジイソシアネート、イソホロンジイソシアネート（ＩＰＤＩ）、ビス（イソシアネー
トメチル）シクロヘキサン（Ｈ6ＸＤＩ）、ジシクロヘキシルメタンジイソシアネート（
Ｈ12ＭＤＩ）のような脂環式ポリイソシアネート；ポリメチレンポリフェニレンポリイソ
シアネートなどのポリイソシアネート化合物；これらのイソシアネート化合物のカルボジ
イミド変性ポリイソシアネート；これらのイソシアネート化合物のイソシアヌレート変性
ポリイソシアネート；これらのイソシアネート化合物と後述するポリオール化合物とを反
応させて得られるウレタンプレポリマー；などが挙げられる。ポリイソシアネート化合物
としては、入手し易く、安価である点から、４，４′－ジフェニルメタンジイソシアネー
トが特に好ましい。
【００１３】
　ポリイソシアネート化合物は、それぞれ単独でまたは２種以上を組み合わせて用いるこ
とができる。
【００１４】
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　ウレタンプレポリマーを生成するポリオール化合物は、ＯＨ基を２個以上有する化合物
であれば、その分子量および骨格などは特に限定されず、その具体例としては、低分子多
価アルコール類、ポリエーテルポリオール、ポリエステルポリオール、その他のポリオー
ル、およびこれらの混合ポリオールなどが挙げられる。
【００１５】
　低分子多価アルコール類としては、具体的には、例えば、エチレングリコール（ＥＧ）
、ジエチレングリコール、プロピレングリコール（ＰＧ）、ジプロピレングリコール、（
１，３－または１，４－）ブタンジオール、ペンタンジオール、ネオペンチルグリコール
、ヘキサンジオール、シクロヘキサンジメタノール、グリセリン、１，１，１－トリメチ
ロールプロパン（ＴＭＰ）、１，２，５－ヘキサントリオール、ペンタエリスリトールな
どの低分子ポリオール；ソルビトールなどの糖類；などが挙げられる。
【００１６】
　ポリカーボネートポリオールは、例えば、ポリオール化合物と、ジアルキルカーボネー
トとのエステル交換反応により得られる。このポリオール化合物としては、具体的には、
例えば、上記で例示した各種低分子多価アルコール類のうち、１，６－ヘキサンジオール
、１，４－ブタンジオール、１，５－ペンタンジオールなどが好適に挙げられる。また、
このジアルキルカーボネートとしては、例えば、下記式（１）で表されるジアルキルカー
ボネートを使用することができる。
【００１７】
【化１】

【００１８】
　式（１）中、Ｒ1およびＲ2は、それぞれ独立に、炭素数１２以下のアルキル基である。
【００１９】
　上記式（１）で表されるジアルキルカーボネートとしては、具体的には、例えば、ジメ
チルカーボネートおよびジエチルカーボネートが好適に挙げられる。
【００２０】
　上記ポリオール化合物と、上記ジアルキルカーボネートとのエステル交換反応に適した
触媒としては、具体的には、例えば、水酸化ナトリウム、水酸化カリウムなどのアルカリ
金属またはアルカリ土類金属の水酸化物；ナトリウムメチレート、カリウムメチレート、
チタンテトライソプロピレート、ジルコニウムテトライソプロピレートなどの金属アルコ
レート；などが挙げられる。これらのうち、チタンテトライソプロピレート、ジルコニウ
ムテトライソプロピレートが好ましい。
【００２１】
　ポリエーテルポリオールおよびポリエステルポリオールとしては、通常、上記低分子多
価アルコール類から導かれるものが用いられるが、さらに芳香族ジオール類、アミン類、
アルカノールアミン類から導かれるものも好適に用いることができる。
【００２２】
　芳香族ジオール類としては、具体的には、例えば、キシリレングリコール、１，４－ベ
ンゼンジメタノール、スチレングリコール、４，４′－ジヒドロキシエチルフェノール；
下記に示すようなビスフェノールＡ構造（４，４′－ジヒドロキシフェニルプロパン）、
ビスフェノールＦ構造（４，４′－ジヒドロキシフェニルメタン）、臭素化ビスフェノー
ルＡ構造、水添ビスフェノールＡ構造、ビスフェノールＳ構造、ビスフェノールＡＦ構造
のビスフェノール骨格を有するもの；などが挙げられる。
【００２３】
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【化２】

【００２４】
　アミン類としては、具体的には、例えば、エチレンジアミン、ヘキサメチレンジアミン
などが挙げられる。アルカノールアミン類としては、具体的には、例えば、エタノールア
ミン、プロパノールアミンなどが挙げられる。
【００２５】
　ポリエーテルポリオールとしては、例えば、上記低分子多価アルコール類、上記芳香族
ジオール類、アミン類およびアルカノールアミン類として例示した化合物から選ばれる少
なくとも１種に、エチレンオキサイド、プロピレンオキサイド、ブチレンオキサイド（テ
トラメチレンオキサイド）、テトラヒドロフランなどのアルキレンオキサイドおよびスチ
レンオキサイドなどから選ばれる少なくとも１種を付加させて得られるポリオールなどが
挙げられる。
【００２６】
　このようなポリエーテルポリオールの具体例としては、ポリエチレングリコール、ポリ
プロピレングリコール（ＰＰＧ）、エチレンオキサイド／プロピレンオキサイド共重合体
、ポリテトラメチレンエーテルグリコール（ＰＴＭＥＧ）、ソルビトール系ポリオールな
どが挙げられる。
【００２７】
　ビスフェノール骨格を有するポリエーテルポリオールの具体例としては、ビスフェノー
ルＡ（４，４′－ジヒドロキシフェニルプロパン）に、エチレンオキサイドおよび／また
はプロピレンオキサイドを付加させて得られるポリエーテルポリオールが挙げられる。
【００２８】
　同様に、ポリエステルポリオールとしては、例えば、上記低分子多価アルコール類、上
記芳香族ジオール類、アミン類およびアルカノールアミン類のいずれかと、多塩基性カル
ボン酸との縮合物（縮合系ポリエステルポリオール）；ラクトン系ポリオール；などが挙
げられる。
【００２９】
　上記縮合系ポリエステルポリオールを形成する多塩基性カルボン酸としては、具体的に
は、例えば、グルタル酸、アジピン酸、アゼライン酸、ピメリン酸、スベリン酸、セバシ
ン酸、テレフタル酸、イソフタル酸、ダイマー酸、他の低分子カルボン酸、オリゴマー酸
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、ヒマシ油、ヒマシ油とエチレングリコールとの反応生成物などのヒドロキシカルボン酸
などが挙げられる。
【００３０】
　上記ラクトン系ポリオールとしては、具体的には、例えば、プロピオンラクトン、バレ
ロラクトンなどの開環重合体などが挙げられる。
【００３１】
　ビスフェノール骨格を有するポリエステルポリオールとしては、上記低分子多価アルコ
ール類に代えて、または低分子多価アルコール類とともに、ビスフェノール骨格を有する
ジオールを用いて得られる縮合系ポリエステルポリオールが挙げられる。具体的には、ビ
スフェノールＡとヒマシ油とから得られるポリエステルポリオール、ビスフェノールＡと
ヒマシ油とエチレングリコールとプロピレングリコールとから得られるポリエステルポリ
オールなどが挙げられる。
【００３２】
　その他のポリオールとしては、具体的には、例えば、アクリルポリオール；ポリブタジ
エンポリオール；水素添加されたポリブタジエンポリオールなどの炭素－炭素結合を主鎖
骨格に有するポリマーポリオール；などが挙げられる。
【００３３】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）においては、以上で例示した種々のポリオール化合物を１
種単独で用いても２種以上を併用してもよい。
【００３４】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）は、上述したように、ポリオール化合物と過剰のポリイソ
シアネート化合物を反応させることによって得られるものであり、その具体例としては、
上記で例示した各種ポリオール化合物と、各種ポリイソシアネート化合物との組み合わせ
によるものが挙げられる。
【００３５】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）の粘度は、一般的に５０Ｐａ・ｓ以下であり、３Ｐａ・ｓ
以上２０Ｐａ・ｓ以下であるのが好ましく、５Ｐａ・ｓ以上１５Ｐａ・ｓ以下であるのが
より好ましい。
【００３６】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）の質量平均分子量は、２０００以上１０００００以下であ
るのが好ましく、３０００以上３００００以下であるのがより好ましい。ウレタンプレポ
リマーの質量平均分子量が上記範囲内であると、得られる本発明の組成物の作業性が良好
となるため、好ましい。なお、本発明の組成物において、数平均分子量は、ゲル浸透クロ
マトグラフィー法（Gel　permeation　chromatography：ＧＰＣ）によって測定されたも
のである。
【００３７】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）を作製する際のポリイソシアネート化合物とポリオール化
合物とを混合する割合は、ポリオール化合物中のヒドロキシ（ＯＨ）基に対するポリイソ
シアネート化合物中のイソシアネート（ＮＣＯ）基の数の比（ＮＣＯ／ＯＨ）が１．０５
以上２．５０以下であるのが好ましく、１．１以上２．３以下であるのがより好ましい。
このような範囲の場合、ウレタンプレポリマー（Ａ）の粘度が適度であり、硬化物の伸び
が優れている。
【００３８】
　ポリオール化合物とポリイソシアネート化合物との反応は、特に制限されるものではな
く、例えば、上述の量比のポリオール化合物とポリイソシアネート化合物とを、５０℃以
上１３０℃以下で加熱し撹拌して製造する方法が挙げられる。
【００３９】
　ウレタンプレポリマー（Ａ）の作製方法は、特に制限されるものではなく、ウレタンプ
レポリマー（Ａ）は、例えば、上述の所定量の比（ＮＣＯ／ＯＨ）のポリオール化合物と
ポリイソシアネート化合物とを、５０℃以上１３０℃以下で加熱し撹拌することによって
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作製することができる。また、必要に応じて、例えば、有機錫化合物、有機ビスマス、ア
ミンのようなウレタン化触媒を用いることができる。
【００４０】
＜イミン化合物（Ｂ）＞
　本発明の組成物は、大気中の水分と反応しアミン化合物を生成するイミン化合物（Ｂ）
（以下では単に「イミン化合物（Ｂ）」ともいう）を含有する。
　イミン化合物（Ｂ）は、ウレタンプレポリマー（Ａ）など硬化性樹脂に対して使用でき
るものであれば特に限定されない。イミン化合物（Ｂ）は、潜在性硬化剤として用いられ
、ウレタンプレポリマー（Ａ）に対する硬化性、配合してから塗布するまでの作業性、貯
蔵安定性に優れる。
【００４１】
　イミン化合物（Ｂ）は、ケトンやアルデヒドなどのカルボニル化合物と、アミンとから
導かれる化合物である。具体的には、カルボニル化合物とポリアミンとの反応物であるケ
チミン類、エナミン類；アミノアルコールとカルボニル化合物との反応物であるオキサゾ
リジン化合物などが挙げられる。イミン化合物（Ｂ）としてオキサゾリジン化合物を使用
することが好ましい。
【００４２】
　オキサゾリジン化合物をイミン化合物（Ｂ）として用いることにより、得られる本発明
の組成物は、常温下で湿気硬化が可能であり、貯蔵安定性に優れると共に、硬化性に優れ
、硬化速度を調整することができ、硬化時間を大幅に短縮することができる。また、本発
明の組成物が、より発泡し難くなる。
【００４３】
　オキサゾリジン化合物は、酸素原子と窒素原子とを含む飽和５員環の複素環であるオキ
サゾリジン環を分子内に１個以上、好ましくは２から６個有する化合物である。オキサゾ
リジン化合物は、大気中の水分（湿気）と反応して加水分解を受け、オキサゾリジン環が
２級アミノ基とアルコール性水酸基を生成（再生）することにより、ウレタンプレポリマ
ー（Ａ）の潜在性硬化剤として機能するものである。ウレタンプレポリマー（Ａ）のイソ
シアネート基が湿気と反応すると尿素結合を生成して硬化するが、この際、炭酸ガスも発
生し、硬化物の中に炭酸ガスによる気泡が生じて外観の悪化、硬化物の破断、接着性の低
下などの不具合を生じるが、ウレタンプレポリマー（Ａ）とオキサゾリジン化合物とを混
合したものを湿気に暴露した場合は、湿気とイソシアネート基が反応する前にオキサゾリ
ジン化合物のオキサゾリジン環が湿気により加水分解を受けて２級アミノ基とアルコール
性水酸基を再生し、これらの活性水素がイソシアネート基と反応して炭酸ガスの発生を抑
制しつつ硬化することにより、本発明の組成物の炭酸ガスによる発泡を抑制できるもので
ある。
【００４４】
　また、上述のウレタンプレポリマー（Ａ）の合成において、ポリイソシアネート化合物
として脂肪族系ポリイソシアネートを用いた場合、水分だけの反応だと硬化速度が極端に
遅延してしまうが、オキサゾリジン化合物を併用することにより、これと水分との反応に
より再生する２級アミノ基と脂肪族系ポリイソシアネート由来のイソシアネート基との反
応は、水分との反応より反応速度が大きいため硬化速度を速められ、後述する硬化促進触
媒の使用量を低減することができるという効果を有する。
【００４５】
　オキサゾリジン化合物としては、ウレタン結合含有オキサゾリジン化合物やエステル基
含有オキサゾリジン化合物、オキサゾリジンシリルエーテル、カーボネート基含有オキサ
ゾリジンなどが挙げられる。これらのオキサゾリジン化合物は、水酸基およびオキサゾリ
ジン環を有する化合物の水酸基と、ウレタンプレポリマー（Ａ）のポリイソシアネート化
合物のイソシアネート基や有機カルボン酸化合物のカルボキシル基とを反応させることに
より得られる。これらのオキサゾリジン化合物のうち、製造し易く粘度が低いという観点
からウレタン結合含有オキサゾリジン化合物が好ましい。
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【００４６】
　水酸基およびオキサゾリジン環を有する化合物としては、具体的には、アルカノールア
ミンの２級アミノ基と、ケトン化合物またはアルデヒド化合物のカルボニル基との脱水縮
合反応により得られるＮ－ヒドロキシアルキルオキサゾリジンが挙げられる。
【００４７】
　この水酸基およびオキサゾリジン環を有する化合物の合成方法としては、アルカノール
アミンの２級アミノ基１．０モルに対し、アルデヒド化合物またはケトン化合物のカルボ
ニル基を１．０モル以上、好ましくは１．０倍モル以上１．５倍モル以下、さらに好まし
くは１．０倍モル以上１．２倍モル以下使用し、トルエン、キシレン等の溶媒中で、加熱
、還流し、副生する水を除去しながら脱水縮合反応を行う方法が挙げられる。過剰のアル
デヒド化合物やケトン化合物は蒸留により除去すればよい。
【００４８】
　アルカノールアミンとしては、ジエタノールアミン、ジプロパノールアミン、Ｎ－（２
－ヒドロキシエチル）－Ｎ－（２－ヒドロキシプロピル）アミンなどが挙げられる。ケト
ン化合物としては、アセトン、ジエチルケトン、イソプロピルケトン、メチルエチルケト
ン、メチルプロピルケトン、メチルイソプロピルケトン、メチルブチルケトン、メチルイ
ソブチルケトン、メチル－ｔｅｒｔ－ブチルケトン、ジイソブチルケトン、シクロペンタ
ノン、シクロヘキサノンなどが挙げられる。アルデヒド化合物としては、アセトアルデヒ
ド、プロピオンアルデヒド、ｎ－ブチルアルデヒド、イソブチルアルデヒド、バレルアル
デヒド、イソバレルアルデヒド、２－メチルブチルアルデヒド、ｎ－ヘキシルアルデヒド
、２－メチルペンチルアルデヒド、ｎ－オクチルアルデヒド、３，５，５－トリメチルヘ
キシルアルデヒド等の脂肪族アルデヒド化合物；ベンズアルデヒド、メチルベンズアルデ
ヒド、トリメチルベンズアルデヒド、エチルベンズアルデヒド、イソプロピルベンズアル
デヒ、イソブチルベンズアルデヒド、メトキシベンズアルデヒド、ジメトキシベンズアル
デヒド、トリメトキシベンズアルデヒド等の芳香族アルデヒド化合物などが挙げられる。
これらはいずれも単独で或いは２種以上を混合して使用できる。
【００４９】
　これらのうち、アルカノールアミンとしてはジエタノールアミンが好ましく、ケトン化
合物またはアルデヒド化合物のうちアルデヒド化合物が好ましく、さらにイソブチルアル
デヒド、２－メチルペンチルアルデヒド、ベンズアルデヒドが入手のしやすさから好まし
い。
【００５０】
　水酸基およびオキサゾリジン環を有する化合物の具体的な例として、２－イソプロピル
－３－（２－ヒドロキシエチル）オキサゾリジン、２－（１－メチルブチル）－３－（２
－ヒドロキシエチル）オキサゾリジン、２－フェニル－３－（２－ヒドロキシエチル）オ
キサゾリジンなどが挙げられる。
【００５１】
　ウレタン結合含有オキサゾリジン化合物としては、水酸基およびオキサゾリジン環を有
する化合物の水酸基と、有機イソシアネート化合物のイソシアネート基とを、イソシアネ
ート基／水酸基のモル比が０．９以上１．２以下の範囲、好ましくは０．９５以上１．０
５以下の範囲となるように使用し、有機溶剤の存在下または不存在下に５０℃以上１２０
℃以下の温度で反応させて得られるものが好適に挙げられる。
【００５２】
　前記ウレタン結合含有オキサゾリジン化合物の合成に用いられる有機イソシアネート化
合物は、前述のポリサルファイド含有プレポリマーの合成に用いられるのと同様のものが
挙げられ、このうちウレタン結合含有オキサゾリジン化合物の結晶化度を低下させ、シー
リング材の作業性を良好にできる点で、脂肪族系ポリイソシアネートが好ましく、特にヘ
キサメチレンジイソシアネートが好ましい。
【００５３】
　イミン化合物（Ｂ）はその製造方法について特に制限されない。例えば、ケトンやアル
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デヒドなどのカルボニル化合物と、アミンとを、無溶媒下、またはベンゼン、トルエン、
キシレンなどの溶媒存在下において、加熱環流させ、脱離してくる水を共沸により除きな
がら反応させることにより得ることができる。
【００５４】
　イミン化合物（Ｂ）の含有量は、ウレタンプレポリマー（Ａ）が有するイソシアネート
基の数に対する、イミン化合物（Ｂ）から発生し得る活性水素の数の比が、０．０１以上
４．０以下になる量であるのが好ましく、０．０５以上２．０以下になる量であるのがよ
り好ましく、０．０５以上１．５以下になる量であるのがさらに好ましい。イミン化合物
（Ｂ）の含有量がこの範囲であると、イミン化合物（Ｂ）の加水分解反応により硬化反応
が進行し、得られる本発明の組成物は、硬化性に優れる。
【００５５】
＜脂肪酸処理された炭酸カルシウム（Ｃ）＞
　本発明の組成物は脂肪酸処理された炭酸カルシウム（Ｃ）（以下では「表面処理炭酸カ
ルシウム（Ｃ）」ともいう）を含有する。
　表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）は、脂肪酸を含む表面処理剤を用いて炭酸カルシウムを
表面処理して得られるものである。ウレタンプレポリマー（Ａ）に表面処理炭酸カルシウ
ム（Ｃ）を含めることで、優れた揺変性を付与することができる。表面処理炭酸カルシウ
ム（Ｃ）の含有量は、ウレタンプレポリマー（Ａ）１００質量部に対して３０質量部以上
３００質量部以下が好ましく、より好ましくは５０質量部以上２００質量部以下である。
表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）の含有量が、３０質量部以上であると、本発明の組成物の
粘度は高く作業性に優れる。また、表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）の含有量が、３００質
量部以下であると、本発明の組成物の粘度が高くなり過ぎず作業性に優れるからである。
【００５６】
　表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）の製造に用いられる炭酸カルシウムは、特に制限はなく
、例えばＣａ（ＯＨ）2の水スラリーにＣＯ2ガスを導入して生成させる沈降性炭酸カルシ
ウム、石灰石を機械的に粉砕、分級して得られる重質炭酸カルシウムのいずれの炭酸カル
シウムでもよい。一般的には沈降性炭酸カルシウムの方が、より微細な粒子が得られやす
い点で好ましく用いることができる。
【００５７】
　表面処理剤は脂肪酸として、飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸、脂環族カルボン酸、樹脂酸の
アンモニウム塩またはアミン塩またはナトリウム塩よりなる群から選ばれる少なくとも１
種を好ましく用いることができる。飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸、脂環族カルボン酸、樹脂
酸については特に制限はないが、炭素数は多い方が好ましく、炭素数は８以上であるのが
好ましい。炭素数を多くすることで、本発明の組成物は、貯蔵安定性に加え、高いチキソ
性を兼ね備えることができる。
【００５８】
　飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸および飽和不飽和混合脂肪酸のアンモニウム塩またはアミン
塩またはナトリウム塩としては、具体的には、例えば、カプロン酸、カプリル酸、ペラル
ゴン酸、カプリン酸、ウンデカン酸、ラウリン酸、ミリスチン酸、パルミチン酸、ステア
リン酸、アラキン酸、ベヘン酸、リグノセリン酸、セロチン酸、モンタン酸、メリシン酸
、２－エチル酪酸、２－エチルヘキサン酸、イソノナン酸、イソデカン酸、ネオデカン酸
、イソトリデカン酸、イソパルミチン酸、イソステアリン酸、ミリストレイン酸、パルミ
トレイン酸、オレイン酸、リノール酸、リノレン酸、セトレイン酸、ソルビン酸、牛脂ス
テアリン酸、パーム核脂肪酸、ヤシ脂肪酸、パーム脂肪酸、パームステアリン酸、牛脂脂
肪酸、大豆脂肪酸、部分硬化パーム核脂肪酸、部分硬化ヤシ脂肪酸、部分硬化牛脂脂肪酸
、部分硬化大豆脂肪酸、極度硬化パーム核脂肪酸、極度硬化ヤシ脂肪酸、極度硬化牛脂脂
肪酸、極度硬化大豆脂肪酸などのアンモニウム塩またはアミン塩またはナトリウム塩が挙
げられる。また、脂環族カルボン酸のアンモニウム塩またはアミン塩またはナトリウム塩
としては、例えば、ナフテン酸、安息香酸、フェニル酢酸などのアンモニウム塩またはア
ミン塩またはナトリウム塩が挙げられる。また、樹脂酸のアンモニウム塩またはアミン塩
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またはナトリウム塩としては、例えば、アビエチン酸、ピマル酸、パラストリン酸、ネオ
アビエチン酸などの樹脂酸のアンモニウム塩またはアミン塩またはナトリウム塩が挙げら
れる。これらは単独もしくは２種以上組み合わせて用いることができる。
【００５９】
　上記の飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸、脂環族カルボン酸、樹脂酸のアンモニウム塩または
アミン塩またはナトリウム塩の中でも特に好ましいものとしては、ラウリン酸、ミリスチ
ン酸、パルミチン酸、ステアリン酸、オレイン酸、牛脂ステアリン酸、パーム核脂肪酸、
部分硬化パーム核脂肪酸、極度硬化パーム核脂肪酸、ヤシ脂肪酸、部分硬化ヤシ脂肪酸、
極度硬化ヤシ脂肪酸、パーム脂肪酸、パームステアリン酸、牛脂脂肪酸、部分硬化牛脂脂
肪酸、極度硬化牛脂脂肪酸、大豆脂肪酸、部分硬化大豆脂肪酸、極度硬化大豆脂肪酸、ナ
フテン酸、アビエチン酸、ネオアビエチン酸などの飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸、脂環族カ
ルボン酸、樹脂酸のアンモニウム塩またはアミン塩またはナトリウム塩が挙げられる。
【００６０】
　飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸、脂環族カルボン酸、樹脂酸のアミン塩として使用される水
溶性アミン化合物としてはアルキル置換アミンとアルカノールアミンが挙げられる。具体
的には、炭素数が１以上４以下のアルキル基で置換されたアミン化合物としては、ジメチ
ルアミン、トリメチルアミン、モノエチルアミン、ジエチルアミン、トリエチルアミン、
プロピルアミン、イソプロピルアミン、ジプロピルアミン、ジイソプロピルアミン、ブチ
ルアミン、イソブチルアミン、ｓｅｃ－ブチルアミンが挙げられ、炭素数が１以上３以下
のアルカノール基で置換されたアルカノールアミンとしては、モノエタノールアミン、ジ
エタノールアミン、トリエタノールアミン、トリイソプロパノールアミン、イソプロパノ
ールアミンが挙げられ、炭素数が１以上４以下のアルキル基および炭素数が１以上３以下
のアルカノール基で置換されたアルキルアルカノールアミンとしては、ジメチルエタノー
ルアミン、ジエチルエタノールアミン、Ｎ－ブチルジエタノールアミンが挙げられる。そ
の他の水溶性アミン化合物としては、Ｎ，Ｎ－ジメチル－１，３－ジアミノプロパン、Ｎ
，Ｎ－ジエチル－１，３－ジアミノプロパンなどが挙げられ、それらの中でも、モノエタ
ノールアミン、ジエタノールアミンまたはトリエタノールアミンが一般的で好ましく用い
ることができ、特に、トリエタノールアミンが最も好適に用いることができる。
【００６１】
　炭酸カルシウムの表面処理の方法としては、例えば、沈降性炭酸カルシウムの場合は気
液反応であるため、脂肪酸を沈降性炭酸カルシウムの水スラリー中に加え撹拌するか、沈
降性炭酸カルシウムの含水ケーキ中に混練することにより炭酸カルシウムの表面に金属石
鹸を含む表面処理剤を吸着させる方法が挙げられる。また、水スラリー中または含水ケー
キ中に予めアンモニア水溶液もしくはアミン化合物を添加しておき、均一に撹拌、混合し
た後に飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸、脂環族カルボン酸および樹脂酸を投入してもよい。ま
たは、飽和脂肪酸、不飽和脂肪酸、脂環族カルボン酸および樹脂酸を投入した後または同
時にアンモニア水溶液もしくはアミン化合物を添加してもよい。重質炭酸カルシウムの場
合は乾式で粉砕することが多いことから、乾式で表面処理するのが好ましい。乾式で粉砕
する場合、例えばヘンシェルミキサーなどの加熱・撹拌装置を使用するのがよい。
【００６２】
　水スラリー中で表面処理する場合の沈降性炭酸カルシウムの水スラリーは、濃度が１０
ｇＣａＣＯ3／Ｌ以上３００ｇＣａＣＯ3／Ｌ以下が好ましい。濃度が１０ｇＣａＣＯ3／
Ｌより低いと生産性の面で不利となり、一方、３００ｇＣａＣＯ3／Ｌより高いと水スラ
リーの粘度が高くなり作業性が悪くなる。また、脂肪酸の濃度は、０．５％以上３０％以
下（酸換算）が好ましい。脂肪酸の濃度が０．５％より低いと多量の水が必要となり生産
性の面で不利となり、一方、３０％より高いと脂肪酸水溶液の粘度が高くなり、均一に溶
解されにくくなるため処理状態が悪くなるおそれがある。
【００６３】
　水スラリー中で表面処理する場合の表面処理温度については、好ましくは２０℃以上９
８℃以下、より好ましくは４０℃以上９０℃以下、更に好ましくは５０℃以上８０℃以下
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なり、表面処理が不均一になるため好ましくない。また、９８℃より高いと、本発明の組
成物の効果は十分得られるが、煮沸するおそれがあり危険であるばかりでなく、耐圧性装
置を準備する必要があるので好ましくない。
【００６４】
　含水ケーキ、もしくは乾式処理の場合、好ましくは２０℃以上１５０℃以下、より好ま
しくは４０℃以上１３０℃以下、更に好ましくは５０℃以上１２０℃以下である。表面処
理温度が２０℃より低いと、炭酸カルシウムへの吸着結合が起こり難くなり、表面処理が
不均一になるおそれがあるため好ましくない。また、１５０℃より高いと、脂肪酸が熱劣
化し、変質するおそれがあるため好ましくない。
【００６５】
　表面処理前の原料となる炭酸カルシウム、および脂肪酸を含む表面処理剤を用いて表面
処理した表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）は、窒素吸着法によるＢＥＴ法で測定した場合の
比表面積Ｓｗが３ｍ2／ｇ以上１００ｍ2／ｇ以下が好ましく、８ｍ2／ｇ以上６０ｍ2／ｇ
以下がより好ましく、１０ｍ2／ｇ以上４０ｍ2／ｇ以下がさらに好ましい。比表面積が３
ｍ2／ｇより小さい（粒子が大きい）と、たとえ脂肪酸を表面処理剤として表面処理した
表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）を配合した樹脂組成物であっても、優れた貯蔵安定性、接
着性は得られるものの、チキソ性が不十分となる場合がある。また、比表面積が１００ｍ
2／ｇより大きい（粒子が小さい）と、粒子の凝集が強く、たとえ脂肪酸を表面処理剤と
して用いて表面処理したとしても、樹脂組成物中での分散性が悪くなり、目的とする十分
な性能が発揮されない場合がある。通常、表面処理前後で比表面積は若干下がる傾向にあ
るが、十分に分散されていればほぼ同じ比表面積となる。
【００６６】
　脂肪酸を含む表面処理剤の表面処理量は、下記式（ｉ）により示されるように、単位比
表面積当たりの表面処理剤量Ａｓ［ｍｇ／ｍ2］を炭酸カルシウムの比表面積（粒度）Ｓ
ｗに応じて変量するのが好ましい。なお、ここでは便宜上、Ｓｗは表面処理後の炭酸カル
シウムの比表面積を用いることとする。
Ａｓ＝Ｔｇ／Ｓｗ［ｍｇ／ｍ2］・・・（ｉ）
　Ｓｗは、窒素吸着法によるＢＥＴ比表面積（ｍ2／ｇ）であり、Ｔｇは、２００℃以上
５００℃以下の表面処理炭酸カルシウム１ｇ当たりの熱減量（ｍｇ／ｇ）である。
【００６７】
　一般的に、上記式（ｉ）において、表面処理剤量Ａｓは０．２０ｍｇ／ｍ2以上７．５
０ｍｇ／ｍ2以下が好ましく、より好ましくは０．８０ｍｇ／ｍ2以上７．００ｍｇ／ｍ2

以下、さらに好ましくは１．５０ｍｇ／ｍ2以上６．００ｍｇ／ｍ2以下である。０．２０
ｍｇ／ｍ2以上の場合、表面処理の効果が十分であり、７．５０ｍｇ／ｍ2以下とすること
で経済的に優れる。
【００６８】
＜シラン化合物（Ｄ）＞
　本発明の組成物は、アミノシラン化合物（ｄ１）と３官能以上のポリイソシアネート化
合物（ｄ２）とを、反応前における前記ポリイソシアネート（ｄ２）のイソシアネート基
（ＮＣＯ）に対する前記アミノシラン（ｄ１）のイミノ基（ＮＨ）の当量比（ＮＨ／ＮＣ
Ｏ）が、０．２～０．８となるように反応させて得られる加水分解性アルコキシ基を含む
シラン化合物（Ｄ）（以下では単に「シラン化合物（Ｄ）」ともいう）を含有する。
【００６９】
　アミノシラン化合物（ｄ１）は下記式（２）で表される構造を備えるものであることが
好ましい。
【００７０】
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【化３】

【００７１】
　式（２）中、Ｒ1は、直鎖状または分岐状の炭素数１～１２の炭化水素基である。また
、Ｒ2およびＲ3は、それぞれ独立に、直鎖状または分岐状の炭素数１～１２の炭化水素基
である。ｍは１～３の整数である。
【００７２】
　上記式（２）のアミノシラン化合物（ｄ１）のＲ1は、直鎖状または分岐状の炭素数１
～１２の炭化水素基である。Ｒ1として具体的には、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル
基、ｉ－プロピル基、ブチル基等が挙げられる。これらの炭化水素基の中でも、メチル基
、エチル基、ブチル基が好ましい。このような炭化水素基であると、アミノシラン化合物
（ｄ１）と後述するポリイソシアネート化合物（ｄ２）との反応を制御しやすいからであ
る。より好ましくは、メチル基、エチル基である。
【００７３】
　上記式（２）中のＲ2およびＲ3は、それぞれ独立に、直鎖状または分岐状の炭素数１～
１２の炭化水素基である。Ｒ2およびＲ3としては、具体的には、メチル基、エチル基、ｎ
－プロピル基、ｉ－プロピル基、ブチル基等が挙げられる。これらの炭化水素基の中でも
、メチル基、エチル基が好ましい。このような炭化水素基であると、本発明の組成物とし
たときに、耐熱性、耐水性および耐候性が優れたものになることに加えて、接着性の発現
が速い。より好ましくは、メチル基である。
【００７４】
　上記式（２）中のシリル基のｍは、１～３の整数である。即ち、ケイ素原子に結合する
置換基であるアルコキシ基が、少なくとも一つ存在すればよい。したがって、すべてがア
ルコキシ基であってもよいし、一つがアルキル基で二つがアルコキシ基、または一つがア
ルコキシ基で二つがアルキル基であってもよい。このアルコキシ基は加水分解性を備える
。ｍとして好ましくは、２または３である。このようなシリル基であると、本発明の組成
物としたときに、組成物の架橋密度を制御しやすい。また、このほかに接着性の発現が速
いという効果もある。
【００７５】
　アミノシラン化合物（ｄ１）は下記式（３）で表される構造を備えるものであることが
より好ましい。
【００７６】
【化４】

【００７７】
　上記式（３）で表される構造を備えるアミノシラン化合物（ｄ１）の具体例として、Mo
mentive社製のSilquest　A－Link15が挙げられる。
【００７８】
　次に、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）について説明する。ポリイソシアネート化合
物（ｄ２）は、３個以上のイソシアネート基を有する化合物であれば特に制限されない。
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しい。
【００７９】
　ポリイソシアネート化合物（ｄ２）としては、例えば、脂環族、芳香族、脂肪族のポリ
イソシアネートが挙げられる。
【００８０】
　具体的なポリイソシアネート化合物（ｄ２）としては、例えば、イソシアネート基を３
個以上有するチオホスフェートが挙げられる。
　チオホスフェートはイソシアネート基と炭化水素基を介して結合することができる。炭
化水素基としては、例えば、脂肪族炭化水素基、脂環式炭化水素基、芳香族炭化水素基（
例えば、フェニレン基）、これらの組み合わせが挙げられる。
　チオホスフェートとしては、例えば、下記式で表されるものが挙げられる。
Ｓ＝Ｐ－（ＯＲ）3

　式中、Ｒはイソシアネート基を有する炭化水素基である。
【００８１】
　イソシアネート基を３個以上有するチオホスフェートとしては、例えば、トリス（イソ
シアネートフェニル）チオホスフェートが挙げられる。
　ポリイソシアネート化合物（ｄ２）は、トリス（イソシアネートフェニル）チオホスフ
ェートを含有するのが好ましく、トリス（ｐ－イソシアネートフェニル）チオホスフェー
トがより好ましい。
　トリス（ｐ－イソシアネートフェニル）チオホスフェートは下記式（４）で表される。
【００８２】
【化５】

【００８３】
　また、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）としては、例えば、イソシアヌレート体が挙
げられる。イソシアヌレート体としては、例えば、トリレンジイソシアネートのイソシア
ヌレート、ヘキサメチレンジイソシアネートのイソシアヌレート、イソホロンジイソシア
ネートのイソシアヌレート、トリレンジイソシアネートとヘキサメチレンジイソシアネー
トとのイソシアヌレートが挙げられる。
【００８４】
　トリレンジイソシアネート（ＴＤＩ）のイソシアヌレートとしては、例えば、下記構造
（５）で表されるものが挙げられる。
【００８５】
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【００８６】
　ヘキサメチレンジイソシアネート（ＨＤＩ）のイソシアヌレートとしては、例えば、下
記構造（６）で表されるものが挙げられる。
【００８７】
【化７】

【００８８】
　イソホロンジイソシアネート（ＩＰＤＩ）のイソシアヌレートとしては、例えば、下記
式（７）で表されるものが挙げられる。
【００８９】
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【化８】

【００９０】
　トリレンジイソシアネートとヘキサメチレンジイソシアネートとのイソシアヌレートと
しては、例えば、下記式（８）で表されるものが挙げられる。
【００９１】
【化９】

【００９２】
　ポリイソシアネートは、それぞれ単独でまたは２種以上を組み合わせて使用することが
できる。
【００９３】
　ポリイソシアネート化合物（ｄ２）は、下記式（９）で表されるビウレット結合を含む
ものであることが好ましい。
【００９４】
【化１０】

【００９５】
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　式（９）において、Ｒ1、Ｒ2およびＲ3は、各々、炭素原子数２～６の酸素原子を有し
てもよい鎖状脂肪族炭化水素基または脂環式炭化水素基であり、それぞれは同一であって
も、異なっていてもよい。
【００９６】
　式（９）で表される、分子中にビウレット結合を含む化合物として、次式（１０）で表
されるＨＤＩビウレットが好適例として挙げられる。
【００９７】
【化１１】

【００９８】
　また、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）は、下記式（１１）で表されるアロファネー
ト結合を含むものであることが好ましい。
【００９９】
【化１２】

【０１００】
　式（１１）において、Ｒ1、Ｒ2およびＲ3は、各々、炭素原子数２～６の酸素原子を有
してもよい鎖状脂肪族炭化水素基または脂環式炭化水素基であり、それぞれは同一であっ
ても、異なっていてもよい。
【０１０１】
　式（１１）で表される、分子中にビウレット結合を含む化合物として、次式（１２）で
表されるＨＤＩアロファネートが好適例として挙げられる。
【０１０２】
【化１３】

【０１０３】
　さらに、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）は、アダクト体であることが好ましい。ア
ダクト体とは、例えばイソシアネートモノマーと２官能以上の低分子活性水素含有化合物
とを反応させてなる２官能以上のイソシアネート化合物をいい、具体的には、トリメチロ
ールプロパンとヘキサメチレンジイソシアネートとを反応させた化合物、トリメチロール
プロパンとトリレンジイソシアネートとを反応させた化合物、トリメチロールプロパンと
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キシリレンジイソシアネートとを反応させた化合物、トリメチロールプロパンとイソホロ
ンジイソシアネートとを反応させた化合物、１，６－ヘキサンジオールとヘキサメチレン
ジイソシアネートとを反応させた化合物などが挙げられる。
【０１０４】
　ポリイソシアネート化合物（ｄ２）として、次式（１３）で表される、ＴＭＰ（トリメ
チロールプロパン）とＨＤＩ（トリレンジイソシアネート）とのアダクト体（ＴＭＰ　Ｈ
ＤＩアダクト）が好適例として挙げられる。
【０１０５】
【化１４】

【０１０６】
　また、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）として、次式（１４）で表される、ＴＭＰ（
トリメチロールプロパン）とＸＤＩ（キシリレンジイソシアネート）とのアダクト体（Ｔ
ＭＰ　ＸＤＩアダクト）が好適例として挙げられる。
【０１０７】

【化１５】

【０１０８】
　さらに、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）として、次式（１５）で表される、ＴＭＰ
（トリメチロールプロパン）と水添ＸＤＩ（キシリレンジイソシアネート）とのアダクト
体（ＴＭＰ　水添ＸＤＩアダクト）が好適例として挙げられる。
【０１０９】
【化１６】

【０１１０】
　シラン化合物（Ｄ）はアミノシラン化合物（ｄ１）と、ポリイソシアネート化合物（ｄ
２）とを反応させて得られる化合物である。この反応は、アミノシラン化合物（ｄ１）に
おけるイミノ基（ＮＨ）と、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）の少なくとも一つのイソ
シアネート基（ＮＣＯ）とが付加して結合するので、分子構造として一つの化合物のみが
得られなくてもよい。即ち、反応するポリイソシアネート化合物（ｄ２）のイソシアネー
ト基の部位および基数に対して、反応するアミノシラン化合物（ｄ１）の分子数により、
多様な化合物が生成してもよい。このような化合物のすべてが、シラン化合物（Ｄ）であ
る。したがって、シラン化合物（Ｄ）は、１分子中に一つのシリル基と、少なくとも一つ
のイソシアネート基とを有することになる。
【０１１１】
　このとき、反応前における前記ポリイソシアネート（ｄ２）のイソシアネート基（ＮＣ
Ｏ）に対する前記アミノシラン（ｄ１）のイミノ基（ＮＨ）の当量比（ＮＨ／ＮＣＯ）が
０．２～０．８となるように反応させる。この当量比は０．３～０．８であることが好ま
しい。このような範囲の当量比とすると、本発明の組成物は、短時間で硬化して高硬度と
なり、かつ発泡し難いからである。
【０１１２】
　シラン化合物（Ｄ）を合成する方法に特に制限はなく、広く公知の方法を用いることが
できる。具体的には、上記のポリイソシアネート化合物（ｄ２）をアミノシラン化合物（



(18) JP 6519148 B2 2019.5.29

10

20

30

40

50

ｄ２）に付加させる方法等が挙げられる。
【０１１３】
　より具体的には、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）に、アミノシラン化合物（ｄ１）
を滴下しながら加えて付加反応を行う方法、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）に、アミ
ノシラン化合物（ｄ１）を加え、更に触媒を添加して反応させる方法、ポリイソシアネー
ト化合物（ｄ２）を溶媒に溶解させた溶液に、アミノシラン化合物（ｄ１）を滴下しなが
ら反応させる方法、ポリイソシアネート化合物（ｄ２）を溶媒に溶解させた溶液にアミノ
シラン化合物（ｄ１）を加え、更に縮合触媒を添加して反応させる方法が挙げられる。
【０１１４】
　シラン化合物（Ｄ）の含有量は、ウレタンプレポリマー（Ａ）１００質量部に対して１
～５０質量部であることが好ましく、３～３０質量部であることがより好ましい。
【０１１５】
＜防かび剤（Ｅ）＞
　本発明の組成物は防かび剤（Ｅ）を含有する。
　防かび剤（Ｅ）は防カビ性を発揮する物質であれば特に限定されず、酸・アルカリ系、
ハロゲン・ハロゲン化物系、硫黄・硫黄化合物系、ヒ素・ヒ素化合物系、ホウ素・ホウ素
化合物系、オゾン・過酸化水素・酸化剤系、金属・金属塩系、有機金属化合物系、炭化水
素・タール系、ハロゲン化炭化水素系、ニトロ化炭化水素・クロロニトロ化炭化水素系、
アルコール系、フェノール系、クロロフェノール系、エーテル・環状エーテル系、アルデ
ヒド系、ケトン系、カルボン酸・石鹸系、エステル・ラクトン系、酸アミド系、カーバミ
ン酸・アミノカルボン酸系、シアン・ニトリル系、アミジン・グアニジン系、第４級アン
モニウム塩系、ピリジン・キノリン・アクリジン系、ダイアジン・トリアジン系、ピロー
ル・イミダゾール系、オキサゾール・オキサジン系、チオキサン・チオザンソン系、チア
ゾール・チアチアジン系、チオシアン・イソチオシアン系、チオ尿素・チオセミカーバチ
ット系、ジチオカーバメイト・チウラムダイサルファイド系、サルファイド・スルフォキ
サイド・スルフォン系、スルフォン酸系、スルファミド系、燐酸エステル・チオ燐酸エス
テル系、抗生物質系等が挙げられる。
【０１１６】
　具体的には、ヘキサジシルビリジニウム、クロルヘキサジン、プロピオン酸、ソルビン
酸、エタノール、ベンジルアルコール、ホルマリン、グルダルアルデヒド、２，３－ジク
ロル１，４－ナフトキノン、ビオゾール、ｐ－クロル－ｍ－キリレノール、Ｎ－クロルサ
タシンイミド、クロルナフタリン、５－ブロムサリチル－４－ブロムアニリド、２－（４
－チアゾリル）ベンズイミダゾール（チオベンダゾール）、４’－トリクロル－２’ヒド
ロキシジフェニルエーテル、２（ベンズイミダゾール）カルバミン酸メチル、５－クロル
－２－メチル－４－イソチアゾリン－１－オン、Ｎ－（フルオロジクロロメチルチオ）フ
タルミド、２－ｎ－オクチル－４－イソチアゾリン－１－オン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－Ｎ－
（フルオロジメチレチオ）－Ｎ－フェニルスルファミド、α－ブロムシンナムアルデヒド
、オルトフェニルフェノール、ジョードメチル－ｐ－トリルスルホン、パラクロロメタキ
リレノール、トリブチルスズフタレート、２，４，５，６－テトラクロルイソフタロニト
リル、１０，１０’－オキシビスフェノキシアルジン等が挙げられる。
【０１１７】
　また、イソチアゾリン系のものとして、２－ｎ－オクチル－４－イソチアゾリン－３－
オン、５－ジクロロ－２－ｎ－オクチル－４－イソチアゾリン－３－オン、１，２－ベン
ズイソチアゾリン－３－オン、Ｎ－ｎ－ブチル－１，２－ベンズイソチアゾリン－３－オ
ン等が挙げられる。
　また、尿素系のものとして、３－（３，４－ジクロロフェニル）－１，１－ジメチル尿
素（ＤＣＭＵ）、３－（３，４－ジクロロフェニル）－１－メチル－１－メトキシ尿素、
３－（３，４－ジクロロフェニル）－１－（２－メチルシクロヘキシル）尿素、３－フェ
ニル－１－（２－メチルシクロヘキシル）尿素、３－（フェニルジメチルメチル）－１－
（４－メチルフェニル）尿素等が挙げられる。
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　また、トリアジン系のものとして、２－クロロ－４，６－ビス（エチルアミノ）－１，
３，５－トリアジン、２－クロロ－４－エチルアミノ－６－イソプロピルアミノ－１，３
，５－トリアジン、２－メチルチオ－４，６－ビス（エチルアミノ）－Ｓ－トリアジン、
２－メチルチオ－４－エチルアミノ－６－イソプロピルアミノ－Ｓ－トリアジン、２－メ
チルチオ－４，６－ビス（イソプロピルアミノ）－Ｓ－トリアジン、２－メチルチオ－４
－ｔ－ブチルアミノ－６－シクロプロピルアミノ－Ｓ－トリアジン、Ｎ′－ｔ－ブチル－
Ｎ－シクロプロピル－６－（メチルチオ）－１，３，５－トリアジン－２，４－ジアミン
等が挙げられる。
【０１１８】
　また、チウラムジサルファイド系のものとして、テトラメチルチウラムジサルファイド
、テトラエチルチウラムジサルファイド、テトライソプロピルチウラムジサルファイド、
ジピロリゾルチウラムジサルファイド、ポリエチレンチウラムジサルファイド等が挙げら
れる。
　また、イミダゾール系のものとしては、ベンゾイミダゾールカルバミン酸化合物、イオ
ウ原子含有ベンゾイミダゾール化合物、ベンゾイミダゾールの環式化合物誘導体等を挙げ
ることができる。ベンズイミダゾールカルバミン酸化合物を例示すると、１Ｈ－２－ベン
ツイミダゾールカルバミン酸メチル、１－ブチルカルバモイル－２－ベンツイミダゾール
カルバミン酸メチル、６－ベンゾイル－１Ｈ－２－ベンツイミダゾールカルバミン酸メチ
ル、６－（２－チオフェンカルボニル）－１Ｈ－２－ベンツイミダゾールカルバミン酸メ
チル等が挙げられる。イオウ原子含有ベンゾイミダゾール化合物について例示すると、２
，４－ビス（４－チアゾリル）ベンズイミダゾール、２－（４－チアゾリル）ベンズイミ
ダゾール（ＴＢＺ）等が挙げられる。
　また、ピリジン系のものとして、２，３，５，６－ テトラクロロ－４－（メチルスル
フォニル）ピリジン等が挙げられる。
　また、ジンクピリチオン系のものとして、ジンク－２－ピリチンチオール－１－オキサ
イド等が挙げられる。
【０１１９】
　また、チアゾール系のものとして、２－（４－チオシアノメチルチオ）ベンゾチアゾー
ル、４，５－ベンゾイソチアゾール－３－オン、４－（ｎ－オクチル）イソチアゾリン－
３－オン、４－メチル－５－クロロイソチアゾリン－３－オン、４－メチルイソチアゾリ
ン－３－オン、４，５－ジクロロ－４－シクロヘキシルイソチアゾリン－３－オン、２－
（チオシアノメチルチオ）ベンゾチアゾール、２－メルカプトベンゾチアゾールナトリウ
ム、２－メルカプトベンゾチアゾール亜鉛等が挙げられる。
　また、ハロアルキルチオ系のものとして、Ｎ，Ｎ－ジメチル－Ｎ’－（フルオロジメチ
ルチオ）－Ｎ’－フェニルスルファミド等が挙げられる。
　また、フタルイミド系のものとして、Ｎ－（トリクロルメチルチオ）フタルイミド等が
挙げられる。
　また、ヨード系のものとして、ジアイオドメチル－ｐ－トリスルフォン等が挙げられる
。
　その他、有機ハロゲン系（有機ＮＳハロゲン系等）、有機金属系、フェニルフェノール
系のものが挙げられる。
【０１２０】
　また、防かび剤（Ｅ）は無機系化合物であってもよい。無機系化合物としては、例えば
、銀、銅、亜鉛の抗菌性、防カビ性を示す金属イオンの塩あるいは酸化物を各種の担体に
、例えば、活性炭、活性アルミナ、アパタイト、ゼオライト、シリカゲル、燐酸ジルコニ
ウム、燐酸チタン等に担持させたものなどを挙げることができる。
　これらの金属イオンを無機化合物に担持させる方法には特に制限はなく、今までに知ら
れた担持方法はいずれも採用でき、例えば、物理吸着又は化学吸着により担持させる方法
、イオン交換反応により担持させる方法、結合剤により担持させる方法、蒸着、溶解析出
反応、スパッタ等の薄膜形成法により無機化合物の表面に薄層を形成させて担持させる方
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法等が挙げられる。
【０１２１】
　防かび剤（Ｅ）は上記のような無機系化合物であってもよいが、有機系のものであるこ
とが好ましい。
【０１２２】
　本発明の組成物において、ウレタンプレポリマー（Ａ）、イミン化合物（Ｂ）、脂肪酸
処理された炭酸カルシウム（Ｃ）、シラン化合物（Ｄ）および防かび剤（Ｅ）の各々にお
ける不揮発分（固形分）の合計量に対する防かび剤（Ｅ）の割合（含有率）は０．１質量
％以上であり、０．１～１０質量％であることが好ましく、０．２～５質量％であること
がより好ましい。このような範囲であると、カビやホコリに対する耐汚染性能がより高ま
るからである。
【０１２３】
　本発明の組成物は、ウレタンプレポリマー（Ａ）、イミン化合物（Ｂ）、表面処理炭酸
カルシウム（Ｃ）、シラン化合物（Ｄ）および防かび剤（Ｅ）を主成分として含有する。
　ここで「主成分」とは、本発明の組成物が含有する不揮発分（固形分）の合計量に対す
る割合（含有率）として５０質量％以上であることを意味する。すなわち、本発明の組成
物において、ウレタンプレポリマー（Ａ）、イミン化合物（Ｂ）、表面処理炭酸カルシウ
ム（Ｃ）、シラン化合物（Ｄ）および防かび剤（Ｅ）の合計量の、本発明の組成物が含有
する全不揮発分（固形分）の合計量に対する割合（含有率）は５０質量％以上である。こ
の含有率は５５質量％以上であることが好ましく、６０質量％以上であることがより好ま
しく、６５質量％以上であることがより好ましく、７０質量％以上であることがより好ま
しく、７５質量％以上であることがさらに好ましい。
【０１２４】
＜添加剤＞
　本発明の組成物は、本発明の目的を損なわない範囲で（具体的には例えば５０質量％以
下の範囲で）、上述した各成分以外に、必要に応じて、各種の添加剤を含有することがで
きる。添加剤としては、例えば、充填剤、可塑剤、シランカップリング剤、顔料、染料、
老化防止剤、酸化防止剤、帯電防止剤、難燃剤、接着性付与剤、安定剤、分散剤、防カビ
剤、イミン化合物の開環触媒等が挙げられる。
【０１２５】
　充填剤としては、各種形状の有機または無機のものが挙げられる。例えば、ろう石クレ
ー、カオリンクレー、焼成クレー；ケイ砂、ヒュームドシリカ、焼成シリカ、沈降シリカ
、粉砕シリカ、溶融シリカ；珪藻土；重質炭酸カルシウム、酸化鉄、酸化亜鉛、酸化チタ
ン、酸化バリウム、酸化マグネシウム；炭酸マグネシウム、炭酸亜鉛；カーボンブラック
などの有機または無機充填剤；これらの脂肪酸、樹脂酸、脂肪酸エステル処理物、脂肪酸
エステルウレタン化合物処理物が挙げられる。
【０１２６】
　可塑剤としては、例えば、ポリプロピレングリコール（Ｂ）、フタル酸ジイソノニル（
ＤＩＮＰ）、フタル酸ジオクチル（ＤＯＰ）、フタル酸ジブチル（ＤＢＰ）；アジピン酸
ジオクチル、コハク酸イソデシル；ジエチレングリコールジペンゾエート、ペンタエリス
リトールエステル；オレイン酸ブチル、アセチルリシノール酸メチル；リン酸トリクレジ
ル、リン酸トリオクチル；アジピン酸プロピレングリコールポリエステル、アジピン酸ブ
チレングリコールポリエステル；アルキルスルホン酸フェニルエステル（例えば、Ｂａｙ
ｅｒ社製のメザモール）；連鎖移動剤を用いず、１５０℃以上３５０℃以下の重合温度で
重合され、数平均分子量が５００以上５０００以下のアクリル重合体；高分子可塑剤；等
が挙げられる。高分子可塑剤とは、数平均分子量（Ｍｎ）が、５００以上１００，０００
以下、好ましくは５００以上１００，０００以下、より好ましくは５００以上５０，００
０以下、更に好ましくは５００以上２０，０００以下、特に好ましくは５００以上１０，
０００以下の高分子量で極性基を有する室温で液状の希釈用樹脂をいう。希釈用樹脂の使
用量は、硬化速度、硬化物の物性などの点から、ウレタンプレポリマー（Ａ）１００質量
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部に対して、０質量部よりも大きく２００質量部以下が好ましく、１０質量部以上１００
質量部以下がより好ましい。希釈用樹脂としては、具体的には、例えば、ポリオキシアル
キレン系樹脂、ジカルボン酸類とグルコール類とからのポリエステル系樹脂、低粘度の（
メタ）アクリル酸アルキルエステル系共重合体樹脂、これらの混合物などが挙げられる。
前記ポリオキシアルキレン系樹脂としては、ポリオキシエチレンモノオールやポリオキシ
プロピレンモノオール等のポリオキシアルキレンモノオールのアルキルエーテル化やアル
キルエステル化誘導体樹脂、糖類系多価アルコールのポリオキシアルキレン化樹脂のアル
キルエーテル化やアルキルエステル化誘導体樹脂、室温で液状のポリオキシアルキレン系
ウレタン樹脂などが挙げられる。これらはいずれも単独で又は２種以上組み合わせて使用
することができる。本発明の組成物において、可塑剤は、本発明の組成物を希釈して粘度
を下げ、作業性を向上させるとともに、硬化後のモジュラス、伸び等のゴム弾性物性を調
節するためなどに使用されるものであるとの観点から、特に高分子可塑剤を用いることが
好ましい。高分子可塑剤を本発明の組成物に含める場合、高分子可塑剤は希釈用樹脂とし
て用いられる。
【０１２７】
　シランカップリング剤としては、例えば、トリメトキシビニルシラン、γ－グリシドキ
シプロピルトリメトキシシランが、特に湿潤面への接着性を向上させる効果に優れ、更に
汎用化合物であることから好適に挙げられる。
【０１２８】
　顔料は、無機顔料および有機顔料のいずれでも両方でもよい。例えば、酸化チタン、酸
化亜鉛、群青、ベンガラ、リトポン、鉛、カドミウム、鉄、コバルト、アルミニウム、塩
酸塩、硫酸塩の無機顔料、アゾ顔料、銅フタロシアニン顔料などの有機顔料などを用いる
ことができる。
【０１２９】
　染料は、特に限定されず、従来公知のものを用いることができる。例えば、黒色染料、
黄色染料、赤色染料、青色染料、褐色染料が挙げられる。
【０１３０】
　老化防止剤としては、例えば、ヒンダードフェノール系化合物、ヒンダードアミン系化
合物、ベンゾトリアゾール系化合物が挙げられる。
【０１３１】
　酸化防止剤としては、例えば、ブチルヒドロキシトルエン（ＢＨＴ）、ブチルヒドロキ
シアニソール（ＢＨＡ）が挙げられる。
【０１３２】
　帯電防止剤としては、例えば、第四級アンモニウム塩；ポリグリコール、エチレンオキ
サイド誘導体などの親水性化合物が挙げられる。
【０１３３】
　難燃剤としては、例えば、クロロアルキルホスフェート、ジメチル・メチルホスホネー
ト、臭素・リン化合物、アンモニウムポリホスフェート、ネオペンチルブロマイド－ポリ
エーテル、臭素化ポリエーテルが挙げられる。
【０１３４】
　接着性付与剤としては、例えば、テルペン樹脂、フェノール樹脂、テルペン－フェノー
ル樹脂、ロジン樹脂、キシレン樹脂が挙げられる。
【０１３５】
　安定剤としては、例えば、脂肪酸シリルエステル、脂肪酸アミドトリメチルシリル化合
物などが挙げられる。
【０１３６】
　分散剤は、固体を微細な粒子にして液中に分散させる物質をいい、例えば、ヘキサメタ
リン酸ナトリウム、縮合ナフタレンスルホン酸ナトリウム、界面活性剤等が挙げられる。
【０１３７】
　本発明の組成物を製造する方法は特に限定されないが、例えば、上記各必須成分と任意
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性分とを減圧下または窒素などの不活性ガス雰囲気下で、ロール、ニーダー、押出し機、
万能攪拌機、混合ミキサーなどの撹拌装置を用いて十分に混練し、均一に分散させるなど
により混合する方法が挙げられる。
【０１３８】
　本発明の組成物は、湿気硬化性であり、すべての配合成分を予め配合密封保存し、施工
後空気中の湿気により硬化する１成分型の硬化性組成物として使用することができる。ま
た、硬化剤として別途硬化触媒、充填剤、可塑剤、水などの成分を予め配合しておき、該
配合剤（材）と重合体組成物とを使用前に混合する２成分型として使用することもできる
。
【０１３９】
　本発明の組成物は１成分型であり、すべての配合成分が予め配合されるため、水分を含
有する配合成分は予め脱水乾燥してから使用するか、また配合混練中に減圧などにより脱
水するのが好ましい。本発明の組成物は、湿気にさらすと、イミン化合物（Ｂ）が加水分
解により硬化反応が進行し、アミノ基を生じるため、硬化性に優れる。そのため、得られ
た本発明の組成物は密閉容器中で貯蔵され、使用時に空気中の湿気により常温で硬化物を
得ることができる。また、適宜水分を供給して、硬化反応を進行させることもできる。
【０１４０】
　本発明の組成物の用途は特に限定されないが、以上のような優れた特性を有することか
ら、土木建築用、コンクリート用、木材用、金属用、ガラス用、プラスチック用などのシ
ーリング材、接着剤、シール剤、ポッティング剤、弾性接着剤、コーティング材、ライニ
ング材、コンクリートやモルタル中の構造用接着剤、ひび割れ注入材などの用途に好適に
用いられる。
【実施例】
【０１４１】
　以下に、実施例を示して本発明を具体的に説明する。ただし、本発明は実施例に限定さ
れない。
【０１４２】
＜合成例１＞
［ウレタンプレポリマー（Ａ）の合成］
　攪拌機、温度計、窒素導入管および加熱・冷却装置の付いた反応容器に、窒素ガス気流
下で、ポリオキシプロピレンジオール（旭硝子社製、エクセノール３０２０、数平均分子
量３，２００）を２２０ｇと、ポリオキシプロピレントリオール（旭硝子社製、エクセノ
ール５０３０、数平均分子量５，１００）を１００ｇ仕込み、攪拌しながらヘキサメチレ
ンジイソシアネート（住化バイエルウレタン社製、デスモジュールＨ、分子量１６８）を
３３．５ｇと、ジブチル錫ジラウレートを０．０５ｇ加えた後、加温して７０～８０℃で
２時間攪拌して反応させた。イソシアネート基含有量が理論値（２．３７質量％）以下と
なった時点で室温まで冷却して反応を終了させ、ウレタンプレポリマー（Ａ）を合成した
。
　得られたウレタンプレポリマー（Ａ）は、滴定によるイソシアネート基含有量２．１５
質量％、常温で粘稠な液体であった。
【０１４３】
＜合成例２＞
［イミン化合物（Ｂ）の合成］
　攪拌機、温度計、エステル管および加熱・冷却装置の付いた反応容器に、ジエタノール
アミン（分子量１０５）を４３５ｇとトルエンを１８３ｇ仕込み、攪拌しながらイソブチ
ルアルデヒド（分子量７２．１）を３２８ｇ添加した後、加温して１１０～１５０℃で３
時間、副生する水を系外に除去しながら還流脱水反応をおこなった。除去した水の量は７
４．５ｇであった。次いで、５０～７０ｈＰａに減圧しながら加熱し、トルエンと未反応
のイソブチルアルデヒドを除去し、中間の反応生成物である２－イソプロピル－３－（２
－ヒドロキシエチル）オキサゾリジンを得た。
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　得られた２－イソプロピル－３－（２－ヒドロキシエチル）オキサゾリジン６５９ｇに
、さらにヘキサメチレンジイソシアネート（分子量１６８）を３４８ｇ加え、８０℃で８
時間反応させた。滴定による実測ＮＣＯ含有量が０．０質量％となった時点を反応終点と
し、分子内にウレタン結合とオキサゾリジン環２個を有するイミン化合物（Ｂ）を得た。
　得られたイミン化合物（Ｂ）は、室温で半透明の液体であった。
【０１４４】
＜合成例３＞
［シラン化合物（Ｄ1）の合成］
　上記式（３）で表される化合物（Silquest　A－Link15、Momentive社製）と、ＨＤＩイ
ソシアヌレート体（スミジュールＮ３３００、住化バイエルウレタン社製）とを、イミノ
基（ＮＨ）／イソシアネート基（ＮＣＯ）＝１／２となるように配合して反応させ、シラ
ン化合物（Ｄ1）を得た。
　このシラン化合物（Ｄ1）は、本発明の組成物が含有するシラン化合物（Ｄ）に該当す
る。
【０１４５】
＜合成例４＞
［シラン化合物（Ｄ2）の合成］
　上記式（３）で表される化合物（Silquest　A－Link15、Momentive社製）と、ＨＤＩビ
ウレット体（官能基数２、スミジュールＮ３２００、住化バイエルウレタン社製）とを、
イミノ基（ＮＨ）／イソシアネート基（ＮＣＯ）＝１／２となるように配合して反応させ
、シラン化合物（Ｄ2）を得た。
　このシラン化合物（Ｄ2）は、本発明の組成物が含有するシラン化合物（Ｄ）に該当す
る。
【０１４６】
［実施例１］
　攪拌機、窒素導入管および加熱・冷却装置付き混練容器に、窒素ガス気流下で、合成例
１で得たウレタンプレポリマー（Ａ）を１００ｇ仕込み、攪拌しながら、予めそれぞれ１
００～１１０℃の乾燥機中で乾燥して水分含有量を０．０５質量％以下にした重質炭酸カ
ルシウム２５ｇと酸化チタン１０ｇを仕込み、内容物が均一になるまで混合した。次いで
、予めジメチルカーボネート５ｇにヒンダードアミン系光安定剤１．５ｇとヒンダードフ
ェノール系酸化防止剤１．５ｇを溶解した溶解液８ｇ、表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）１
００ｇ、合成例２で得たイミン化合物（Ｂ）８ｇ、希釈用ポリオキシアルキレン系樹脂３
２ｇ、および有機溶剤（１）１８ｇを仕込み、さらに内容物が均一になるまで混合した。
その後、合成例３で得たシラン化合物（Ｄ1）３ｇと、可塑剤１０ｇと、有機溶剤（２）
１０ｇとの混合物を加えて、さらに内容物が均一になるまで混合した。そして、防かび剤
（Ｅ1）３ｇを加え、さらに内容物が均一になるまで混合した。
　次いで、５０～７０ｈＰａで減圧脱泡し、ペーパーカートリッジ容器に充填、密封して
、組成物を調製した。
　得られた組成物は、室温で硬化する白色ペースト状であった。
【０１４７】
［実施例２～４］
　実施例１では防かび剤（Ｅ1）を用いたが、代わりに防かび剤（Ｅ2）または防かび剤（
Ｅ3）を用いること以外は、すべて実施例１と同様とした操作を行い、実施例２、３に係
る組成物を得た。
【０１４８】
［実施例４］
　実施例１ではシラン化合物（Ｄ1）を用いたが、代わりに合成例４で得たシラン化合物
（Ｄ2）を用いること以外は、すべて実施例１と同様とした操作を行い、組成物を得た。
【０１４９】
［比較例１］
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　実施例１では防かび剤（Ｅ1）を用いたが、これを用いないこと以外は、すべて実施例
１と同様とした操作を行い、組成物を得た。
【０１５０】
［比較例２］
　実施例１ではシラン化合物（Ｄ1）を３ｇ用いたが、代わりにＨＤＩイソシアヌレート
体（スミジュールＮ３３００、住化バイエルウレタン社製、第１表において「シラン化合
物（Ｘ1）と記す）を３ｇ用いること以外は、すべて実施例１と同様とした操作を行い、
組成物を得た。
【０１５１】
［比較例３］
　実施例１ではシラン化合物（Ｄ1）を用いたが、これを用いないこと以外は、すべて実
施例１と同様とした操作を行い、組成物を得た。
【０１５２】
［比較例４］
　実施例１ではシラン化合物（Ｄ1）を３ｇ用いたが、代わりに上記式（３）で表される
化合物（Silquest　A－Link15、Momentive社製、第１表において「シラン化合物（Ｘ2）
と記す）を３ｇ用いること以外は、すべて実施例１と同様とした操作を行い、組成物を得
た。
【０１５３】
［比較例５］
　実施例１ではイミン化合物（Ｂ）を８ｇ用いたが、これを用いないこと以外は、すべて
実施例１と同様とした操作を行い、組成物を得た。
【０１５４】
　実施例１～４および比較例１～５の各々における各成分の配合量を第１表に示す。
　また、以下に各成分について具体的に記す。
・表面処理炭酸カルシウム（Ｃ）：カルフォシール１５Ｂ、丸尾カルシウム社製
・防かび剤（Ｅ1）：ビオサイド７３３、タイショーテクノス社製
・防かび剤（Ｅ2）：ビオサイド７６６２ＤＮ、タイショーテクノス社製
・防かび剤（Ｅ3）：ビオサイドＣＦ－１０、タイショーテクノス社製
・重質炭酸カルシウム：スーパーＳ、丸尾カルシウム社製
・酸化チタン：Ｒ－８２０、石原産業社製
・ヒンダードアミン系光安定剤：チバ・スベシャルティ・ケミカルズ社製、ＴＩＮＵＶＩ
Ｎ　７６５、セバシン酸ビス（１，２，２，６，６－ペンタメチル－４－ピペリジル）
・ヒンダードフェノール系酸化防止剤：チバ・スペシャルティ・ケミカルズ社製、ＩＲＧ
ＡＮＯＸ　１０１０、ペンタエリスリトール－テトラキス［３－（３，５－ジ－ｔｅｒｔ
－ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオネート］
・ジメチルカーボネート：ＤＭＣ、三井化学ファイン社製
・希釈用ポリオキシアルキレン系樹脂：サンフレックス　ＧＰＡ３０００、三洋化成社製
・有機溶剤（１）：エクソールＤ４０、エクソンモービル社製
・可塑剤：ＤＩＮＰ、ジェイプラス社製
・有機溶剤（２）：ミネラルスピリット、ＪＸ日鉱日石エネルギー社製
【０１５５】
　次に、実施例１～４および比較例１～５において得られた各々の組成物について、硬化
性、タック、発泡性、硬度、カビ抵抗性および耐汚れ性を評価した。評価方法について以
下に記す。
【０１５６】
＜硬化性＞
　樹脂組成物表面の硬化時間は、硬化反応開始後に樹脂組成物の表面タックがある時間、
即ちタックフリータイムを硬化時間とした。実施例１～４および比較例１～５において得
られた各々の組成物について、縦１０ｃｍ×横１ｃｍ×高さ１ｃｍのポリエチレン製の枠
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の中に気泡が入り込まないように流し込み、上端の大気に触れている表面を平らにならし
た試験体を作成する。この試験体を２０℃、５５％湿度条件下におき、このときの時間を
硬化時間を測定するための開始時間とする。次に、硬化反応中の試験体について、２４時
間後に表面をポリエチレン製のフィルムで軽く触れ、試験体がフィルムに付着しなくなっ
ていれば硬化性を○とし、逆に試験体がフィルムに付着すれば硬化性を×とした。
【０１５７】
＜タック＞
　幅５０ｍｍ×長さ５０ｍｍ×高さ５ｍｍのスレート板を使用し、スレート板の表面の、
幅３０ｍｍ×長さ３０ｍｍの範囲内にプライマー（Ｎｏ．４０、横浜ゴム社製）を塗布し
、２３℃、５０％ＲＨで１時間放置した。
　次に、塗布されたプライマーの上に得られた各組成物をコーキングガンを用いて厚さ５
ｍｍになるよう打設し、ヘラで平らにならして、２３℃、５０％ＲＨの環境下で２日間、
５日間、７日間組成物を養生させた。そして、暴露終了後、指触にてタックを判定した。
　判定基準は以下のとおりである。
「○」：タックがほとんど感じられない。
「△」：タックがやや感じられる。
「×」：タックが感じられる。
【０１５８】
＜発泡性＞
　モルタル製の型枠（５０ｍｍ×５０ｍｍ×深さ２５ｍｍ）を２３±２℃×５０±５％Ｒ
Ｈの雰囲気内に２４時間以上放置する。その後、５０ｍｍ幅のガムテープ（布製）でモル
タル製の型枠の側面を捲いてカバーし、さらに、２５ｍｍ幅のガムテープ（布製）が型枠
の上側へ５～７ｍｍ余るように、側面を捲いてカバーする。次に、モルタル製の型枠の内
部へ、エアーを含まないように組成物を充填し、直ちに４０℃のオーブンで３日養生する
。その後、カッターナイフで切れ目を入れ、硬化した組成物をモルタル製の型枠から手剥
離し、それらの界面について目視により観察し、発泡の有無を確認する。そして、泡の数
が０～１個のものを○、２～３個のものを△、４個以上のものを×と評価した。
【０１５９】
＜硬度＞
　日本ゴム協会標準規格（ＳＲＩＳ）０１０１に準じてアスカーＣ（ＡＳＫＥＲ Ｃ）硬
度を測定した。アスカーＣ硬度は、得られた各組成物を４０℃×９５％ＲＨの雰囲気に５
日間放置して硬化させた後の硬度を、アスカーＣ型硬度計（高分子計器社製）を用いて、
それぞれ測定した。そして、アスカーＣ硬度が４０以上であれば硬度が高いと判断して○
、４０未満であれば硬度が高くないとして×と評価した。
【０１６０】
＜カビ抵抗性＞
　各組成物を縦４０ｍｍ×横４０ｍｍ×厚さ３ｍｍに成形し、標準養生（２３℃、５０％
ＲＨの条件下で１４日間養生し、その後３０℃の条件下で１４日間養生）して硬化させた
。このようにして得られた各試験体に対して、ＪＩＳ Ｚ ２９１１（カビ抵抗性試験）の
規定に基づいて、３０℃、８５％ＲＨの無菌室にて塗装した組成物の表面に５種のカビ菌
を吹きかけた後、２８日間培養して、各試験体の表面のカビの有無を目視で観察して、下
記の評価基準に基づいて評価した。
（カビ抵抗性）
○：塗膜表面、組成物表面にカビが観察されなかった。
×：塗膜表面、組成物表面にカビが観察された。
【０１６１】
＜耐汚れ性＞
　幅５０ｍｍ×長さ５０ｍｍ×高さ５ｍｍのスレート板を使用し、スレート板の表面の、
幅３０ｍｍ×長さ３０ｍｍの範囲内にプライマー（Ｎｏ．４０、横浜ゴム社製）を塗布し
、２３℃、５０％ＲＨで１時間放置した。
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　次に、塗布されたプライマーの上に得られた各組成物をコーキングガンを用いて厚さ５
ｍｍになるよう打設し、ヘラで平らにならして、平塚屋外北面環境下で屋外暴露させた。
そして、暴露半年経過後、目視にて汚れを判定した。
　判定基準は以下のとおりである。
「○」：汚れがほとんど感じられない。
「△」：汚れがやや感じられる。
「×」：汚れが明確に感じられる。
【０１６２】
　硬化性、タック、発泡性、硬度、カビ抵抗性および耐汚れ性の評価結果を第１表に示す
。
【０１６３】
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【表１】

 
【０１６４】
　実施例１～４における組成物は、硬化性、タック、発泡性、硬度、カビ抵抗性および耐
汚れ性のいずれも優れた結果を示した。これに対して、比較例１～５における組成物は、
硬化性、タック、発泡性、硬度、カビ抵抗性および耐汚れ性の少なくとも１つが劣ってい
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