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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　分子内に重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ）、フォトクロミック化合物（Ｂ）、
及び必要に応じて配合される重合性基を有するモノマーとを含むフォトクロミック組成物
であって、前記重合性基が、シラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しう
る基、（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基から選ばれる基であって、か
つ、フォトクロミック組成物に含まれる重合性基を有する全成分１００グラム当たりの重
合性基のモル数が、、以下の（１）または（２）を満足するフォトクロミック組成物。
（１）ウレタンポリマー（Ａ）が有する重合性基が、シラノール基あるいは加水分解して
シラノール基を形成しうる基である場合には、該シラノール基あるいは加水分解してシラ
ノール基を形成しうる基のモル数が１０ミリモル以上２００ミリモル以下である、または
（２）ウレタンポリマー（Ａ）が有する重合性基が、（メタ）アクリレート基、エポキシ
基、及びビニル基から選ばれる基である場合には、該（メタ）アクリレート基、エポキシ
基、及びビニル基から選ばれる基のモル数が１０ミリモル以上２００ミリモル以下である
。
【請求項２】
　前記ウレタンポリマー（Ａ）が、
　分子内に２つ以上の水酸基を有し、前記重合性基を有しない、数平均分子量４００～３
０００のポリオール化合物（Ａ１）と、
　分子内に２つ以上のイソシアネート基を有するポリイソシアネート化合物（Ａ２）と、
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　分子内にイソシアネート基と反応しうる基を２つ以上有する分子量５０～３００の鎖延
長剤（Ａ３）と、
　分子内にイソシアネート基と反応しうる基を１つ、または２つ有し、かつ、分子内に前
記重合性基を有する化合物（Ａ４）
とを反応して得られるプレポリマーである請求項１に記載のフォトクロミック組成物。
【請求項３】
　前記ウレタンポリマー（Ａ）を得る際に使用する（Ａ１）成分、（Ａ２）成分、（Ａ３
）成分、及び（Ａ４）成分の量比が、
　前記（Ａ１）成分に含まれる水酸基の総モル数をｎ１とし、
　前記（Ａ２）成分に含まれるイソシアネート基の総モル数をｎ２とし、
　前記（Ａ３）成分に含まれるイソシアネート基と反応しうる基の総モル数をｎ３とし、
　前記（Ａ４）成分に含まれるイソシアネート基と反応しうる基の総モル数をｎ４とした
ときに、
　ｎ１：ｎ２：ｎ３：ｎ４＝０．３３～０．８５：１：０．１～０．６５：０．０１～０
．３（但し、０．９≦ｎ１＋ｎ３＋ｎ４≦１．１）となる量比である請求項２に記載のフ
ォトクロミック組成物。
【請求項４】
　さらに、重合開始剤を含む請求項１に記載のフォトクロミック組成物。
【請求項５】
　さらに、分子内に少なくとも１つのイソシアネート基を有するイソシアネート化合物（
Ｃ）を含む請求項１に記載のフォトクロミック組成物。
【請求項６】
　前記イソシアネート化合物（Ｃ）の分子量が１００以上１０００未満である請求項５に
記載のフォトクロミック組成物。
【請求項７】
　さらに、有機溶媒（Ｄ）を含む請求項１に記載のフォトクロミック組成物。
【請求項８】
　前記ウレタンポリマー（Ａ）１００質量部に対して、前記フォトクロミック化合物（Ｂ
）を０．１～２０質量部含む請求項１に記載のフォトクロミック組成物。
【請求項９】
　前記ウレタンポリマー（Ａ）１００質量部に対して、前記フォトクロミック化合物（Ｂ
）を０．１～２０質量部、重合性基を有するモノマー０．１～３０質量部含む請求項１に
記載のフォトクロミック組成物。
【請求項１０】
　前記ウレタンポリマー（Ａ）１００質量部に対して、さらに、前記イソシアネート化合
物（Ｃ）を０．１～２０質量部含む請求項５に記載のフォトクロミック組成物。
【請求項１１】
　前記ウレタンポリマー（Ａ）１００質量部に対して、さらに有機溶媒（Ｄ）を５～９０
０質量部含む請求項７に記載のフォトクロミック組成物。
【請求項１２】
　互いに対向する２枚の光学シート又は光学フィルムが請求項１に記載のフォトクロミッ
ク組成物から得られる接着層を介して接合されてなる積層構造を含んでなる光学物品。
【請求項１３】
　前記積層構造における、互いに対向する２枚の光学シート又は光学フィルムの少なくと
も一方が、ポリカーボネート樹脂よりなることを特徴とする請求項１２に記載の光学物品
。
【請求項１４】
　請求項１２に記載の光学物品を製造する方法であって、
　平滑な基材上に請求項７に記載のフォトクロミック組成物を延展せしめた後に、乾燥し
て有機溶媒（Ｄ）を除去し、さらに平滑な基材を剥離して前記ウレタンポリマー（Ａ）、
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フォトクロミック化合物（Ｂ）及び必要に応じて配合される重合性基を有するモノマーと
を含むフォトクロミック接着シートを準備する工程、及び
　互いに対向する２枚の光学シート又は光学フィルムの間に前記フォトクロミック接着シ
ートを介在させて、該２枚の光学シート又は光学フィルムを接合した後、重合性基を重合
させて積層構造を作製する工程、
　とを含む光学物品の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、新規なフォトクロミック組成物に関する。具体的には、ポリカーボネート樹
脂製などの光学シート又はフィルム同士を接合するためのフォトクロミック接着剤として
好適に使用できる新規なフォトクロミック組成物に関する。また、本発明は、該フォトク
ロミック組成物からなる接着シート（層）を介して光学シート又は光学フィルムが互いに
接合されてなる積層構造を含む光学物品に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年米国を中心として、透明で優れた耐衝撃性を有するポリカーボネート樹脂を用いた
プラスチック製レンズが、防眩性を有するサングラス用途において、急速に需要を伸ばし
ている。そして、このようなプラスチック製サングラスは、フォトクロミック化合物を含
有させることによって、周囲の明るさに応じて透過率が変化して防眩性を調節できる、プ
ラスチック製フォトクロミックサングラス（フォトクロミックレンズ）が急速に人気を得
ている。
【０００３】
　このようなフォトクロミックレンズは、様々な方法で製造されている。具体的には、プ
ラスチックレンズの表面にフォトクロミック化合物を含むコーティング組成物を塗布する
方法、プラスチックレンズの材質自体にフォトクロミック化合物を混合し、レンズを形成
する方法が挙げられる。
【０００４】
　また、部分的な加工ができること、平滑なフォトクロミック層を形成できること、及び
射出成型でプラスチックレンズを製造する際に、同時にフォトクロミック特性を付与でき
るという点で、以下の方法も検討が進んでいる。つまり、フォトクロミック化合物とウレ
タンポリマーとを含むフォトクロミック接着剤を使用する方法である。具体的には、該フ
ォトクロミック接着剤をポリカーボネート樹脂などの光学シートに積層した「フォトクロ
ミック積層体」を作製し、次いで、該積層体をレンズ成型用の金型内に装着し、射出成型
や熱圧着を行う方法である。この方法によれば、該積層体を有するプラスチック製フォト
クロミックサングラスを製造することができる（特許文献１～４参照）。該方法により得
られるフォトクロミックレンズ（光学物品）は、射出成型、または熱圧着により該積層体
とプラスチックレンズとを接合しているため、該積層体と該レンズとの界面の密着性は非
常に高いものとなる。
【０００５】
　しかしながら、前記特許文献１、及び２に記載された方法で製造された光学物品におい
ては、使用したウレタンポリマーの構造によるものと考えられるが、光学シートとフォト
クロミック接着剤の密着性が十分でないため、光学シートが剥離する問題があった（フォ
トクロミック積層体そのものの密着性が十分でないため、光学シートが剥離する場合があ
った）。さらに、該ウレタンポリマーの耐熱性が十分ではないため、射出成型や熱圧着を
行う際に光学歪が生じたりするといった問題もあった。そのため、該接着剤からなる層の
マトリックス樹脂（ウレタンポリマー）自体の耐熱性を向上することが求められていた。
【０００６】
　一方、特許文献３、及び４に記載された方法では、２液型のウレタンポリマー（末端に
イソシアネート基を有する化合物と末端に水酸基を有する化合物との混合物）を採用して
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いる。この方法は、２液型のウレタンポリマー、及びフォトクロミック化合物を含む組成
物を光学シート上へ積層し、この積層後に、２液型のウレタンポリマーを反応させて、高
分子量のウレタン樹脂層（接着剤層）を形成している。この方法によれば、積層前の前記
組成物は比較的分子量が低いため、該組成物自体の溶解性、及びフォトクロミック化合物
の溶解性を低下させないという利点がある。さらに、積層後に、２液型のウレタンポリマ
ーを反応させて高分子量ウレタンポリマーとするため、耐熱性も向上できる。
【０００７】
　しかしながら、この方法で得られるフォトクロミック接着剤であっても、フォトクロミ
ック積層体そのものの密着性が十分ではなく、光学シートが剥離する問題を解消できなか
った。プラスチック製フォトクロミックサングラスは、日常生活で使用するにあたり、高
湿度下や、温水と接触する場合があり、このような状況下におかれても、光学シートと該
接着剤との密着性が高くなければならない。つまり、フォトクロミック積層体自体が、前
記のような状況下におかれても、光学シートが強固に接合していることが望まれる。しか
しながら、前記２液型のウレタンポリマーを反応させて得られるフォトクロミック接着剤
では、高いフォトクロミック特性を維持したまま、例えば、熱水と接触させた後、光学シ
ートと該接着剤が高い密着性を維持することは困難であり、改善の余地があった。
【０００８】
　また、前記の射出成型や熱圧着以外の方法であって、「フォトクロミック積層体」を使
用してレンズを製造する方法として、以下の方法が提案されている。具体的には、重合性
モノマー中にフォトクロミック積層体を浸漬させた後、該重合性モノマーを重合、硬化す
ることにより、プラスチックレンズを形成する方法である（特許文献５、６参照）。この
方法によれば、重合性モノマーの種類を変えることによって、得られるレンズの性能を簡
単に変えることができ、様々な性能を付与したレンズを製造することができる。また、射
出成型、熱圧着と比べ、比較的低温でフォトクロミックレンズを作製できるため、熱によ
るレンズの歪を低減することもできる優れた方法である。
【０００９】
　しかしながら、本発明者等の検討によれば、特許文献５、６に記載された方法では、以
下の点で改善の余地があることが分かった。特許文献５、６には、フォトクロミック接着
剤として、イソシアネート基を有するウレタンポリマーと硬化剤からなる２液型の熱硬化
性ウレタンポリマーを使用することが示されている。この特許文献５、６に記載された熱
硬化性ウレタンポリマーを使用したところ、重合性モノマーの種類、重合条件によっては
、フォトクロミック積層体から熱硬化性ウレタンポリマー、フォトクロミック化合物が重
合性モノマー中に溶出する場合があった。この溶出は、フォトクロミック積層体の端部分
で生じる。フォトクロミック積層体の溶出が生じた部分は、レンズから取り除く必要があ
るため、この溶出部分が大きくなればなるほど、レンズの有効面積がより小さくなってし
まう。また、溶出した部分をレンズから取り除くと、フォトクロミック積層体の端面がフ
ォトクロミックレンズの端面と同一面上に存在することになるが、該熱硬化性ウレタンポ
リマーでは、接着性が十分ではない場合があり、レンズが剥離するといった問題が生じる
おそれがあった。
【００１０】
　さらに、特許文献７には、ジイソシアネート化合物とアクリロイル基を有するジオール
化合物とをフォトクロミック化合物の存在下に反応させて、側鎖にアクリロイル基を有す
るフォトクロミックウレタンポリマーを得、これを基材表面にコートしてフォトクロミッ
クレンズを製造する方法が開示されている。しかしながら、この方法で使用されるフォト
クロミックウレタンポリマーは、その中に含まれる前記アクリロイル基の量が、フォトク
ロミックウレタンポリマー１００ｇ中２１０～４００ｍｍｏｌであった。このためと考え
られるが、基材表面にコートされたフォトクロミックウレタンポリマーと基材との密着性
が悪いためにフォトクロミックウレタンポリマーが剥離するといった問題が生じる恐れが
あった。
【先行技術文献】
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【特許文献】
【００１１】
【特許文献１】米国特許公開２００４０９６６６６号公報
【特許文献２】特表２００３－５１９３９８公報
【特許文献３】米国公開特許２００５０２３３１５３号公報
【特許文献４】米国公開特許２００２０００６５０５号公報
【特許文献５】特開２００５－１８１４２６公報
【特許文献６】特開２００５-２１５６４０公報
【特許文献７】特表２００６－５１３２７６公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　以上の通り、フォトクロミック積層体を使用してフォトクロミックレンズを製造する方
法において、従来技術では、フォトクロミック接着剤（フォトクロミック組成物）の光学
シートとの密着性、およびそのものの耐熱性を改善する必要があった。また、重合してレ
ンズの母材となる重合性モノマーに対する耐溶解性（以下、耐溶剤性とする場合もある）
を向上させる必要があった。これらの性能を満足するフォトクロミック組成物は、射出成
型・熱圧着によるフォトクロミックレンズの製造方法、及び重合性モノマー中に埋設させ
る方法の両方に使用できるようになる。
【００１３】
　したがって、本発明の第一の目的は、光学シート又はフィルムを接合するときの接着層
（接着剤）として使用した場合に、優れた密着性、耐熱性、及び耐溶剤性に優れ、かつ優
れたフォトクロミック性を発揮するフォトクロミック組成物を提供することにある。
【００１４】
　また、本発明の第二の目的は、光学シート又はフィルムがフォトクロミック性を有する
接着層により接合された積層構造（例えば、フォトクロミック積層体）を含んでなる光学
物品であって、密着性、耐熱性、およびフォトクロミック特性に優れた光学物品を提供す
ることにある。
【００１５】
　さらに、本発明の第三の目的は、前記したような光学物品を製造するに当たり、光学シ
ート又はフィルムとしてポリカーボネートなどの熱可塑性樹脂を使用した場合であっても
、外観不良を起こすことなく、光学物品を製造することができる方法を提供することにあ
る。
【課題を解決するための手段】
【００１６】
　本発明者等は前記課題を解決すべく、フォトクロミック接着層の構造と得られる光学物
品の特性との関係について検討を行った。その結果、分子内に特定の重合性基を有するウ
レタンポリマーを使用し、かつ、その重合性基を特定の割合で存在させたフォトクロミッ
ク組成物が、前記課題を解決できることを見出し、本発明を完成するに至った。
【００１７】
　さらに、有機溶媒を使用しないで前記フォトクロミック接着層を形成するか、或いは有
機溶媒を用いてキャスト膜を形成した後、乾燥（溶媒除去）することによって、前記フォ
トクロミック接着層となる“フォトクロミック化合物が分散した特定のウレタンポリマー
を含んでなるフォトクロミック接着シート”を別途準備し、該“フォトクロミック接着シ
ート”を用いてフォトクロミック積層体を製造した場合には、溶媒による悪影響が回避で
き、フォトクロミック性が低下しないこと、を見出し、本発明を完成するに至った。
【００１８】
　即ち、第一の本発明は、分子内に重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ）、フォトク
ロミック化合物（Ｂ）、及び必要に応じて配合される重合性基を有するモノマーとを含む
フォトクロミック組成物であって、前記重合性基が、シラノール基あるいは加水分解して
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シラノール基を形成しうる基、（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基から
選ばれる基であって、かつ、フォトクロミック組成物に含まれる重合性基を有する全成分
１００グラム当たりの重合性基のモル数が、
（１）重合性基がシラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基のとき
は１０ミリモル以上２５０ミリモル以下であり、
（２）重合性基が（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基のときは１０ミリ
モル以上２００ミリモル以下である
ことを特徴とするフォトクロミック組成物である。
【００１９】
　また、第一の本発明は、前記ウレタンポリマー（Ａ）が、
　分子内に２つ以上の水酸基を有する数平均分子量４００～３０００のポリオール化合物
（Ａ１）と、
　分子内に２つ以上のイソシアネート基を有するポリイソシアネート化合物（Ａ２）と、
　分子内にイソシアネート基と反応しうる基を２つ以上有する分子量５０～３００の鎖延
長剤（Ａ３）と、
　分子内にイソシアネート基と反応しうる基を１つ、または２つ有し、かつ、分子内に前
記重合性基を有する化合物（Ａ４）
とを反応して得られるウレタンポリマー（Ａ）であることが好ましい。
【００２０】
　さらに、第一の本発明は、重合開始剤、イソシアネート化合物（Ｃ）、有機溶媒（Ｄ）
を含むことが好ましい。
【００２１】
　第二の本発明は、互いに対向する２枚の光学シート又は光学フィルムが前記フォトクロ
ミック組成物から得られる接着層を介して接合されてなる積層構造を有する光学物品であ
る。
【００２２】
　さらに、第三の本発明は、前記光学物品を製造する方法であって、
　平滑な基材上に有機溶媒を含む前記フォトクロミック組成物を延展せしめた後に、乾燥
して有機溶媒（Ｄ）を除去し、さらに平滑な基材を剥離して前記ウレタンポリマー（Ａ）
、フォトクロミック化合物（Ｂ）及び必要に応じて配合される重合性基を有するモノマー
とを含むフォトクロミック接着シートを準備する工程、及び
　互いに対向する２枚の光学シート又は光学フィルムの間に前記フォトクロミック接着シ
ートを介在させて、該２枚の光学シート又は光学フィルムを接合した後、重合性基を重合
させて積層構造を作製する工程、
　を含んでなることを特徴とする方法である。
【発明の効果】
【００２３】
　本発明のフォトクロミック組成物は、接着剤またはバインダーとして機能する。該組成
物からなる接着層でポリカーボネート樹脂製などの光学シート又はフィルムを接合して得
られる積層体（フォトクロミック積層体）に、分子内に特定の重合性基を有するウレタン
ポリマーを使用し、その重合性基を特定割合としているため、優れた密着性、フォトクロ
ミック特性（発色濃度、退色速度、耐久性）、耐熱性、及び耐溶剤性を示す。
【００２４】
　また、前記接着層は、優れた耐熱性を示すため、前記積層体を金型に装着し、次いで該
金型にポリカーボネート樹脂の熱可塑性樹脂を射出成形することによって光学物品を製造
した場合でも、密着性やフォトクロミック特性が低下し難く、光学歪が生じ難い。
【００２５】
　さらに、前記フォトクロミック積層体は、透明な熱硬化性樹脂を形成する重合性モノマ
ー中に埋設し、熱硬化によってレンズを作製する手法においても有用である。つまり、本
発明のフォトクロミック組成物から得られる接着層（シート）は、耐溶剤性が向上してい
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るため、重合性モノマー中に長時間曝されても、接着層のマトリックスであるウレタンポ
リマーの重合体、及びフォトクロミック化合物の溶出を抑制することができる。その結果
、フォトクロミックレンズの有効面積を向上させることができ、生産性を高めることがで
きる。
【００２６】
　また、本発明の製造方法によれば、耐溶剤性に劣るポリカーボネートなどの熱可塑性樹
脂からなる光学シート又はフィルムを使用しても、有機溶媒による悪影響が回避できるの
で、フォトクロミック性を低下させることがない。
【発明を実施するための形態】
【００２７】
　本発明のフォトクロミック組成物は、分子内に重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ
）（以下、単にＡ成分とする場合もある。）、フォトクロミック化合物（Ｂ）（以下、単
にＢ成分とする場合もある。）、及び必要に応じて配合される重合性基を有するモノマー
とを含むフォトクロミック組成物である。以下、これらＡ成分、及びＢ成分について説明
する。
【００２８】
　（Ａ成分：分子内に重合性基を有するウレタンポリマー）
　本発明で使用するウレタンポリマー（Ａ成分）が有する重合性基は、シラノール基ある
いは加水分解してシラノール基を形成しうる基（重縮合する基）、（メタ）アクリレート
基、エポキシ基、及びビニル基から選ばれる基である。以下、単にこれらの基をまとめて
「重合性基」とする場合もある。なお、加水分解してシラノール基を形成しうる基とは、
アルコキシシリル基などである。また、（メタ）アクリレート基とは、アクリレート基、
又はメタアクリレート基を指す。
【００２９】
　従来技術において、フォトクロミック接着剤に使用するウレタンポリマーは、イソシア
ネート基を有する反応性ウレタンポリマー（プレポリマー）と、イソシアネート基と反応
しうる基を有するプレポリマー（ポリオール）を混合し、塗膜を形成後、両者を反応させ
て高分子量化するものであった。しかし、この方法により得られる接着層は、密着性、耐
熱性、耐溶剤性が不十分であるという問題があった。さらに、イソシアネート基は、反応
性が高く、雰囲気中の水分と反応するため、目的のポリマーを得られない場合があり、得
られる接着層の物性がばらつくが場合があった。また、この理由により、イソシアネート
基を有する反応性ウレタンポリマーは、保存安定性という点でも改良すべき点があった。
【００３０】
　これに対し、本発明で使用するウレタンポリマー（Ａ成分）は、分子内にシラノール基
あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基、（メタ）アクリレート基、エポキシ
基、及びビニル基から選ばれる重合性基を有する。そして、これらの重合性基は、フォト
クロミック組成物から接着層（シート）を形成した際、および該接着シートにより光学シ
ート又は光学フィルム同士を接合した際に、重合して架橋構造を有するウレタンポリマー
を形成するものと推定される。その結果、接着層の主成分となるＡ成分の重合体は、耐熱
性、耐溶剤性が向上し、前記の問題点を解決できるものと推定される。さらに、Ａ成分は
、下記に詳述するが、常温では比較的安定であり、開始剤の存在下、熱源や光源により重
合を開始できるので、物性の制御が容易である。
【００３１】
　Ａ成分において、重合性基の数は、優れた効果を発揮するためには、ウレタンポリマー
１分子内に２つ以上であることが好ましく、特に、２～５以下となることが好ましい。
【００３２】
　このＡ成分は、特に制限されるものではないが、以下の方法で製造することが好ましい
。具体的は、Ａ成分は、耐熱性、耐溶剤性、密着性、およびフォトクロミック特性の観点
から、
（Ａ１）分子内に２つ以上の水酸基を有する数平均分子量４００～３０００のポリオール
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化合物（以下、単にＡ１成分ともいう。）と、
（Ａ２）分子内に２つ以上のイソシアネート基を有するポリイソシアネート化合物（以下
、単にＡ２成分ともいう。）と、
（Ａ３）分子内にイソシアネート基と反応しうる基を２つ以上有する分子量５０～３００
の鎖延長剤（以下、単にＡ３成分ともいう。）と、
（Ａ４）分子内にイソシアネート基と反応しうる基を１つ、または２つ有し、かつ、分子
内に前記重合性基を有する化合物（以下、単にＡ４成分ともいう。）
とを反応させて製造することが好ましい。このＡ４成分を使用することにより、重合性基
を有するウレタンポリマー（Ａ）を製造できる。以下、これらの成分について説明する。
【００３３】
　（Ａ１成分：ポリオール化合物）
　Ａ１成分のポリオール化合物は、重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ成分）が高架
橋体になり過ぎないようにするために分子中に含まれる水酸基数は２～６であることが好
ましい。更に、有機溶剤への溶解性を考慮すれば、該水酸基数は２～３であることがより
好ましい。
【００３４】
　Ａ１成分の数平均分子量は、４００～３０００であることが好ましい。このＡ１成分は
ポリマーであり、そのため、分子量は数平均分子量で示す。得られるＡ成分の耐熱性、及
びフォトクロミック組成物のフォトクロミック特性（発色濃度、退色速度、耐候性など）
、中でも、フォトクロミック化合物の耐候性の観点から、数平均分子量は、４００～２５
００であることが好ましく、４００～１５００であることがより好ましい。
【００３５】
　また、Ａ１成分としては公知のポリオール化合物を何ら制限なく使用することが可能で
ある。具体的には、ポリエーテルポリオール、ポリカーボネートポリオール、ポリカプロ
ラクトンポリオール、ポリエステルポリオールなどのポリオール化合物を使用することが
好ましい。これらは単独で使用してもよく、２種類以上を併用しても構わない。その中で
も、耐熱性、密着性、耐候性、耐加水分解性などの観点から、ポリカーボネートポリオー
ル、ポリカプロラクトンポリオールを使用することが好ましい。以下、Ａ１成分として使
用される各種化合物について詳しく説明する。
【００３６】
　（ポリエーテルポリオール）
　Ａ１成分として使用されるポリエーテルポリオールとしては、“分子中に活性水素含有
基を２個以上有する化合物”と“アルキレンオキサイド”との反応により得られるポリエ
ーテルポリオール化合物及び該ポリエーテルポリオール化合物の変性体であるポリマーポ
リオール、ウレタン変性ポリエーテルジポリオール、ポリエーテルエステルコポリマーポ
リオール等を挙げることが出来る。
【００３７】
　なお、前記“分子中に活性水素含有基を２個以上有する化合物”としては、水、エチレ
ングリコール、プロピレングリコール、ブタンジオール、グリセリン、トリメチロールプ
ロパン、ヘキサントリオール、トリエタノールアミン、ジグリセリン、ペンタエリスリト
ール、トリメチロールプロパン、ヘキサントリオールなどが挙げられ、これらは単独で使
用しても、２種類以上を混合して使用しても構わない。また、前記“アルキレンオキサイ
ド”としては、エチレンオキサイド、プロピレンオキサイド、テトラヒドロフラン等の環
状エーテル化合物が挙げられ、これらは単独で使用しても、２種類以上を混合して使用し
ても構わない。
【００３８】
　このようなポリエーテルポリオールは、試薬としてまたは工業的に入手可能であり、市
販されているものを例示すれば、旭硝子株式会社製「エクセノール（登録商標）」シリー
ズ、「エマルスター（登録商標）」、株式会社ＡＤＥＫＡ製「アデカポリエーテル」シリ
ーズなどを挙げることができる。
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【００３９】
　（ポリカーボネートポリオール）
　Ａ１成分として使用されるポリカーボネートポリオールとしては、エチレングリコール
、１，２－プロパンジオール、１，３－プロパンジオール、１，２－ブタンジオール、１
，３－ブタンジオール、１，４－ブタンジオール、１，５－ペンタンジオール、１，６－
ヘキサンジオール、１，８－オクタンジオール、１，９－ノナンジオール、３－メチル－
１，５－ペンタンジオール、２－エチル－４－ブチル－１，３－プロパンジオール、ジエ
チレングリコール、ジプロピレングリコール、ネオペンチルグリコール、シクロヘキサン
－１，４－ジオール、シクロヘキサン－１，４－ジメタノール、ダイマー酸ジオール、ビ
スフェノールＡのエチレンオキサイドやプロピレンオキサイド付加物、ビス（β－ヒドロ
キシエチル）ベンゼン、キシリレングリコール、グリセリン、トリメチロールプロパン、
ペンタエリスリトール等の低分子ポリオール類の１種類以上ポリオールのホスゲン化より
得られるポリカーボネートポリオール、或いはエチレンカーボネート、ジエチルカーボネ
ート、及びジフェニルカーボネートによるエステル交換法により得られるポリカーボネー
トポリオール等を挙げることができる。
【００４０】
　これらポリカーボネートポリオールは、試薬としてまたは工業的に入手可能であり、市
販されているものを例示すれば、旭化成ケミカルズ株式会社製「デュラノール（登録商標
）」シリーズ、株式会社クラレ製「クラレポリオール（登録商標）」シリーズ、ダイセル
化学工業株式会社製「プラクセル（登録商標）」シリーズ、日本ポリウレタン工業株式会
社製「ニッポラン（登録商標）」シリーズ、宇部興産株式会社製「ETERNACOLL（登録商標
）」シリーズなどを挙げることができる。
【００４１】
　本発明のＡ１成分としては、耐熱性、密着性、耐候性、耐加水分解性などの観点から、
ポリカーボネートポリオールを使用することが好ましい。特に、ポリカーボネート樹脂か
らなる光学シート又はフィルムを接合して積層体を製造する場合においては、接着層と被
接着層とが同じ骨格を有し、親和性が向上することにより密着性が安定するため、ポリカ
ーボネートポリオールを用いたＡ１成分を使用することが好ましい。
【００４２】
　（ポリカプロラクトンポリオール）
　Ａ１成分として使用されるポリカプロラクトンポリオールとしては、ε－カプロラクト
ンの開環重合により得られる化合物が使用できる。
【００４３】
　このようなポリカプロラクトンポリオールは、試薬としてまたは工業的に入手可能であ
り、市販されているものを例示すれば、ダイセル化学工業株式会社製「プラクセル（登録
商標）」シリーズなどを挙げることができる。
【００４４】
　（ポリエステルポリオール）
　Ａ１成分として使用されるポリエステルポリオールとしては、“多価アルコール”と“
多塩基酸”との縮合反応により得られるポリエステルポリオールなどを挙げることができ
る。ここで、前記“多価アルコール”としては、エチレングリコール、１，２－プロパン
ジオール、１，３－ブタンジオール、１，４－ブタンジオール、３－メチル－１，５－ペ
ンタンジオール、１，６－ヘキサンジオール、３，３’－ジメチロールヘプタン、１，４
－シクロヘキサンジメタノール、ネオペンチルグリコール、３，３－ビス（ヒドロキシメ
チル）ヘプタン、ジエチレングリコール、ジプロピレングリコール、グリセリン、トリメ
チロールプロパンなどが挙げられ、これらは単独で使用しても、２種類以上を混合して使
用しても構わない。また、前記“多塩基酸”としては、コハク酸、アジピン酸、アゼライ
ン酸、セバシン酸、ドデカンジカルボン酸、シクロペンタンジカルボン酸、シクロヘキサ
ンジカルボン酸、オルトフタル酸、イソフタル酸、テレフタル酸、ナフタレンジカルボン
酸などが挙げられ、これらは単独で使用しても、２種類以上を混合して使用しても構わな
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い。
【００４５】
　これらポリエステルジオールは、試薬としてまたは工業的に入手可能であり、市販され
ているものを例示すれば、ＤＩＣ株式会社製「ポリライト（登録商標）」シリーズ、日本
ポリウレタン工業株式会社製「ニッポラン（登録商標）」シリーズ、川崎化成工業株式会
社製「マキシモール（登録商標）」シリーズなどを挙げることができる。
【００４６】
　（Ａ２成分：ポリイソシアネート化合物）
　本発明でＡ２成分として使用される“分子内に２つ以上のイソシアネート基を有するポ
リイソシアネート化合物”としては、脂肪族ポリイソシアネート化合物、脂環式ポリイソ
シアネート化合物、芳香族ポリイソシアネート化合物、及びこれらの混合物が挙げられる
。これらの中でも、耐候性の観点から、脂肪族ポリイソシアネート化合物、及び脂環式ポ
リイソシアネート化合物から選ばれる少なくとも１種のポリイソシアネート化合物を使用
することが好ましい。また、特に耐候性を向上させる観点から、Ａ２成分のポリイソシア
ネート化合物の３０質量％以上、特に５０質量％以上が、脂肪族ポリイソシアネート化合
物、及び脂環式ポリイソシアネート化合物から選ばれる少なくとも１種のポリイソシアネ
ート化合物であることが好ましい。最も好ましい態様としては、Ａ２成分の１００質量％
が、脂肪族ポリイソシアネート化合物、及び脂環式ポリイソシアネート化合物から選ばれ
る少なくとも１種のポリイソシアネート化合物である。
【００４７】
　Ａ２成分のポリイソシアネート化合物において、分子内に含まれるイソシアネート基の
数は２以上であればよい。ただし、得られるウレタンポリマー（Ａ成分）の溶解性などを
考慮すると、分子内に含まれるイソシアネート基の数は２であることが好ましい。分子内
に３つ以上のイソシアネート基を有するポリイソシアネート化合物を主として使用した場
合には、得られるウレタンポリマー（Ａ成分）の架橋密度が高くなり、有機溶剤への溶解
性が低下する傾向にある。
【００４８】
　Ａ２成分として好適に使用できるポリイソシアネート化合物を例示すれば、ジエチレン
ジイソシアネート、テトラメチレン－１，４－ジイソシアネート、ヘキサメチレン－１，
６－ジイソシアネート、オクタメチレン－１，８－ジイソシアネート、２，２，４－トリ
メチルヘキサン－１，６－ジイソシアネートなどの脂肪族ポリイソシアネート化合物；シ
クロブタン－１，３－ジイソシアネート、シクロヘキサン－１，３－ジイソシアネート、
シクロヘキサン－１，４－ジイソシアネート、２，４－メチルシクロヘキシルジイソシア
ネート、２，６－メチルシクロヘキシルジイソシアネート、イソホロンジイソシアネート
、ノルボルネンジイソシアネート、ジシクロヘキシルメタン４，４’－ジイソシアネート
の異性体混合物、ヘキサヒドロトルエン－２，４－ジイソシアネート、ヘキサヒドロトル
エン－２，６－ジイソシアネート、ヘキサヒドロフェニレン－１，３－ジイソシアネート
、ヘキサヒドロフェニレン－１，４－ジイソシアネート、１，９－ジイソシアナト－５－
メチルノナン、１，１－ビス(イソシアナトメチル)シクロヘキサン、２－イソシアナト－
４－［（４－イソシアナトシクロヘキシル）メチル］－１－メチルシクロヘキサン、２－
（３－イソシアナトプロピル）シクロヘキシルイソシアネートなどの脂環式ポリイソシア
ネート化合物；フェニルシクロヘキシルメタンジイソシアネート、４，４’－メチレンビ
ス（フェニルイソシアネート）の異性体混合物、トルエン－２，３－ジイソシアネート、
トルエン－２，４－ジイソシアネート、トルエン－２，６－ジイソシアネート、フェニレ
ン－１，３－ジイソシアネート、フェニレン－１，４－ジイソシアネート、１，３－ビス
（イソシアナトメチル）ベンゼン、キシリレンジイシシアネート、テトラメチルキシリレ
ンジイソシアネート、ナフタレンジイソシアネート、ジフェニルエーテルジイソシアネー
ト、１，３－ジイソシアナトメチルベンゼン、４，４’－ジイソシアナト－３，３’－ジ
メトキシ（１，１’－ビフェニル）、４，４’－ジイソシアナト－３，３’－ジメチルビ
フェニル、１，２－ジイソシアナトベンゼン、１，４－ビス（イソシアナトメチル）－２
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，３，５，６－テトラクロロベンゼン、２－ドデシル－１，３－ジイソシアナトベンゼン
、１－イソシアナト－４－［（２－イソシアナトシクロヘキシル）メチル］２－メチルベ
ンゼン、１－イソシアナト－３－［（４－イソシアナトフェニル）メチル）－２－メチル
ベンゼン、４－［（２－イソシアナトフェニル）オキシ］フェニルイソシアネートなどの
芳香族ポリイソシアネート化合物；を挙げることができる。
【００４９】
　これらの中でも、得られるフォトクロミック組成物の耐候性の観点から、前記の通り、
Ａ２成分のポリイソシアネート化合物の３０質量％以上、特に５０質量％以上が、脂肪族
ポリイソシアネート化合物、及び脂環式ポリイソシアネート化合物から選ばれる少なくと
も１種のポリイソシアネート化合物であることが好ましい。好適な化合物を具体的に例示
すると、テトラメチレン－１，４－ジイソシアネート、ヘキサメチレン－１，６－ジイソ
シアネート、オクタメチレン－１，８－ジイソシアネート、２，２，４－トリメチルヘキ
サン－１，６－ジイソシアネート、シクロブタン－１，３－ジイソシアネート、シクロヘ
キサン－１，３－ジイソシアネート、シクロヘキサン－１，４－ジイソシアネート、２，
４－メチルシクロヘキシルジイソシアネート、２，６－メチルシクロヘキシルジイソシア
ネート、イソホロンジイソシアネート、ノルボルネンジイソシアネート、ジシクロヘキシ
ルメタン４，４’－ジイソシアネートの異性体混合物、ヘキサヒドロトルエン－２，４－
ジイソシアネート、ヘキサヒドロトルエン－２，６－ジイソシアネート、ヘキサヒドロフ
ェニレン－１，３－ジイソシアネート、ヘキサヒドロフェニレン－１，４－ジイソシアネ
ートが挙げられる。これらのポリイソシアネート化合物は、単独で使用してもよく、２種
類以上を併用しても構わない。
【００５０】
　また、このポリイソシアネート化合物は、分子内に以下の重合性基を有する化合物であ
ってもよい。この重合性基は、シラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成し
うる基、（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基から選ばれる基である。な
お、該重合性基がシラノール基である場合、イソシアネート基と反応して制御が困難とな
るため、加水分解してシラノール基を形成しうる基、例えば、アルコキシ基であることが
好ましい。
【００５１】
　加水分解してシラノール基を形成しうる基を有するジイソシアネート化合物を例にして
、該化合物の製造方法を説明する。該ジイソシアネート化合物としては、分子内に３つの
イソシアネート基を有するトリイソシアネート化合物と、分子内に１つのイソシアネート
基と反応しうる基（アミノ基、水酸基、カルボキシル基、またはチオール基）と加水分解
してシラノール基を形成しうる基を有する化合物との反応生成物が挙げられる。トリイソ
シアネート化合物としては、１，３，６－ヘキサメチレントリイソシアネート、１，８－
ジイソシアナート－４－イソシアナートメチルオクタン、２－イソシアナートエチル（２
，６－ジイソシアナート）ヘキサノエート、１－メチルベンゼン－２，４，６－トリイソ
シアネート、ジフェニルメタン－２，４，４’－トリイソシアネート、トリフェニルメタ
ン－４，４’，４’’－トリイソシアネート、１，６，１１－ウンデカントリイソシアネ
ートなどを挙げることができる。また、分子内に１つのイソシアネート基と反応しうる基
と加水分解してシラノール基を形成しうる基を有する化合物としては、下記一般式（１）
で示される化合物が挙げられる。前記トリイソシアネート化合物のイソシアネート基と、
例えば、一般式（１）で示された化合物の１つのイソシアネート基と反応しうる基とを反
応させることにより、分子内に２つのイソシアネート基と加水分解してシラノール基を形
成しうる基が存在する化合物（ジイソシアネート化合物）を得ることができる。
【００５２】
　また、前記トリイソシアネート化合物と反応させる化合物として、分子内に１つのイソ
シアネート基と反応しうる基と、（メタ）アクリレート基、エポキシ基、またはビニル基
等の重合性基とを有する化合物を使用することもできる。これら化合物を使用することに
より、（メタ）アクリレート基、エポキシ基、またはビニル基の重合性基を有するジイソ
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シアネート化合物となる。
【００５３】
　なお、前記のような重合性基を有するジイソシアネート化合物をＡ２成分として使用す
ることにより、重合性基を有するＡ成分を合成できる。そのため、Ａ２成分として、重合
性基を有する該ジイソシアネート化合物を使用する場合、下記に詳述するＡ４成分（重合
性基付与化合物）を使用してもよいし、使用しなくてもよい。
【００５４】
　これらのジイソシネート化合物は、単独で使用してもよく、２種類以上を併用しても構
わない。
【００５５】
　（Ａ３成分：鎖延長剤）
　Ａ３成分として使用される鎖延長剤は、分子内にイソシアネート基と反応しうる基を２
つ以上有する分子量５０～３００の化合物である。なお、鎖延長剤はポリマーではないた
め、該分子量は、鎖延長剤そのものの分子量を指す。
【００５６】
　該Ａ３成分は、ウレタンポリマー（Ａ）を合成する際の鎖延長剤として機能するもので
ある。Ａ３成分を用いることにより、本発明の重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ）
の分子量、耐熱性、フォトクロミック特性などの制御が可能となる。該鎖延長剤の分子量
が５０未満の場合には、得られるウレタンポリマー（Ａ）が硬くなりすぎる傾向がある。
また、得られるフォトクロミック組成物の耐熱性は向上するものの、密着性やフォトクロ
ミック特性が低下する傾向にある。一方で、該鎖延長剤の分子量が３００を越える場合に
は、得られるウレタンポリマー（Ａ）が柔らかくなりすぎる傾向がある。そのため、得ら
れるフォトクロミック組成物の耐熱性、密着性、フォトクロミック特性のいずれも低下す
る傾向にある。以上のことから、該鎖延長剤の分子量は、５０～２５０であることがより
好ましく、５５～２００であることが最も好ましい。
【００５７】
　本発明におけるＡ３成分は、ジアミン化合物、トリアミン化合物、アミノアルコール化
合物、アミノカルボン酸化合物、アミノチオール化合物、ジオール化合物、及びトリオー
ル化合物から選ばれる少なくとも１種の鎖延長剤であることが好ましい。以下、ジアミン
化合物、トリアミン化合物、アミノアルコール化合物、アミノカルボン酸化合物、アミノ
チオール化合物をまとめて、アミノ基含有化合物とする場合もある。アミノ基含有化合物
としては、分子内に少なくとも２つ以上のイソシアネート基と反応する基を有し、その内
の少なくとも１つがアミノ基（－ＮＨ２基、及び－ＮＨ（Ｒ）基、Ｒは置換基）であり、
アミノ基以外のイソシアネート基との反応性基は、水酸基（－ＯＨ基）、メルカプト基（
－ＳＨ基：チオール基）、カルボキシル基〔－Ｃ（＝Ｏ）ＯＨ基〕、又は酸クロライド基
〔－Ｃ（＝Ｏ）ＯＣｌ基〕である。
【００５８】
　Ａ３成分のアミノ基含有化合物として好適に使用される化合物を例示すれば、ジアミン
化合物、及びトリアミン化合物として、イソホロンジアミン、エチレンジアミン、１，２
－ジアミノプロパン、１，３－ジアミノプロパン、１，２－ジアミノブタン、１，３－ジ
アミノブタン、１，４－ジアミノブタン、１，５－ジアミノペンタン、１，６－ジアミノ
ヘキサン、ピペラジン、Ｎ，Ｎ－ビス－（２－アミノエチル）ピペラジン、ビス－（４－
アミノシクロヘキシル）メタン、ビス－（４－アミノ－３－ブチルシクロヘキシル）メタ
ン、１，２－、１，３－及び１，４－ジアミノシクロヘキサン、ノルボルネンジアミン、
ヒドラジン、アジピン酸ジヒドラジン、フェニレンジアミン、４，４’－ジフェニルメタ
ンジアミン、Ｎ，Ｎ’－ジエチルエチレンジアミン、Ｎ，Ｎ’－ジメチルエチレンジアミ
ン、Ｎ，Ｎ’－ジプロピルエチレンジアミン、Ｎ，Ｎ’－ジブチルエチレンジアミン、Ｎ
－メチルエチレンジアミン、Ｎ－エチルエチレンジアミン、ビス（ヘキサメチレン）トリ
アミン、１，２，５－ペンタントリアミン等を挙げることができる。
【００５９】
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　また、アミノアルコール化合物としては、２－アミノエタノール、３－アミノプロパノ
ール、４－アミノブタノール、５－アミノペンタノール、６－アミノヘキサノール、２－
ピペリジンメタノール、３－ピペリジンメタノール、４－ピペリジンメタノール、２－ピ
ペリジンエタノール、４－ピペリジンエタノール等を挙げることができる。
【００６０】
　アミノカルボン酸としては、グリシン、アラニン、リシン、ロイシン等を挙げることが
できる。
【００６１】
　アミノチオールとしては、１－アミノチオール、２－アミノエタンチオール等を挙げる
ことができる。
【００６２】
　また、Ａ３成分のジオール化合物、及びトリオール化合物として好適に使用される化合
物を例示すれば、エチレングリコール、１，２－プロパンジオール、１，３－プロパンジ
オール、１，２－ブタンジオール、１，３－ブタンジオール、１，４－ブタンジオール、
１，３－ペンタンジオール、２，４－ペンタンジオール、１，５－ペンタンジオール、２
，２，４－トリメチル－１，３－ペンタンジオール、２－メチル－１，３－ペンタンジオ
ール、２，５－ヘキサンジオール、１，６－ヘキサンジオール、２，４－ヘプタンジオー
ル、２－エチル－１，３－ヘキサンジオール、２，２－ジメチル－１，３－プロパンジオ
ール、１，８－オクタンジオール、１，９－ノナンジオール、１，１０－デカンジオール
、１，４－シクロヘキサンジオール、１，４－シクロヘキサンジメタノール、１，２－ビ
ス（ヒドロキシエチル）－シクロヘキサン、ジエチレングリコール、トリエチレングリコ
ール、テトラエチレングリコール、ジプロピレングリコール、トリプロピレングリコール
、ネオペンチルグリコール、トリメチロールプロパン等を挙げることができる。
【００６３】
　以上のアミノ基含有化合物、ジオール化合物、及びトリオール化合物などの鎖延長剤は
、単独で使用してもよく、２種類以上を併用しても構わない。
【００６４】
　前記鎖延長剤においては、耐熱性、密着性、フォトクロミック化合物の耐久性などの観
点から、アミノ基含有化合物を使用することが好ましく、特にジアミン化合物を使用する
ことがより好ましい。この理由は、Ａ成分を合成する際に、アミノ基含有化合物を用いる
ことにより、ウレタンポリマー（Ａ成分）がウレア結合を有することになり、分子の剛直
性が高くなると共に、分子鎖間の水素結合がより強固になると考えられる。その結果、フ
ォトクロミック組成物の耐熱性が向上するものと推定している。また、フォトクロミック
化合物の耐久性が向上することに関しては、ウレア結合の存在により分子鎖間の水素結合
がより強固となることによって、空気中の酸素が該ウレタンポリマー（Ａ成分）中へ拡散
し難くなり、フォトクロミック化合物の一般的な劣化機構として知られている光酸化劣化
が抑制されたためであると推定している。さらに、密着強度が向上することに関しては、
ウレア結合の存在により分子鎖間の水素結合が強固となって樹脂の凝集破壊が起こりにく
くなったためであると推定している。
【００６５】
　また、鎖延長剤としては、後述する一般式（５）、（６）、（７）、及び（８）等の重
合性基を側鎖に導入可能な化合物を用いることもできる。そのため、Ａ３成分として、前
述のような重合性基を有する鎖延長剤を使用する場合、下記に詳述するＡ４成分（重合性
基付与化合物）を使用してもよいし、使用しなくてもよい。
【００６６】
　（Ａ４成分：分子内にイソシアネート基と反応しうる基を１、または２つ有し、かつ、
重合性基を有する化合物（重合性基付与化合物））
　本発明は、重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ）を使用することにより、フォトク
ロミック接着シート（層）を形成するウレタンポリマーの架橋密度を向上させることがで
きる。そのため、該ウレタンポリマーの耐熱性、耐溶剤性の向上とともに、フォトクロミ
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ック化合物の耐久性、及び光学シートとフォトクロミック接着シート（層）との密着性を
向上できる。
【００６７】
　Ａ４成分は、分子内にイソシアネート基と反応しうる基を１、または２つ有し、かつ、
重合性基を有する化合物（重合性基付与化合物）である。前述のイソシアネート基と反応
しうる基とは、アミノ基（－ＮＨ２基）、水酸基（－ＯＨ基）、メルカプト基（－ＳＨ基
）、カルボキシル基〔－Ｃ（＝Ｏ）ＯＨ基〕及び酸クロライド基〔－Ｃ（＝Ｏ）ＯＣｌ基
〕から選ばれる。
【００６８】
　前記重合性基は、 シラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基、
（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基から選ばれる基である。Ａ４成分は
、該重合性基を分子内に少なくとも１つ以上有することで、ウレタンポリマー（Ａ）に重
合性基を導入できる。以下、Ａ４成分として使用される各種化合物について詳しく説明す
る。先ず、ウレタンポリマー（Ａ）の末端に重合性基を導入できる化合物について説明す
る。
【００６９】
　（ウレタンポリマーの末端に重合性基を導入できる重合性基付与化合物（Ａ４成分））
　（シラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基を末端に導入する重
合性付与化合物）
　この化合物としては、下記一般式（１）で示される化合物が挙げられる。
【００７０】

【化１】

【００７１】
（式中、
　Ｒ１は、水素原子、又は炭素数１～５のアルキル基であり、
　Ｒ２は、炭素数１～５のアルキル基であり、
　Ｒ３は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり
、
　Ｔは、イソシアネート基と反応しうる基であり、
　ｍは、１～３の整数である。）。
【００７２】
　前記一般式（１）において、Ｒ１は、水素原子、又は炭素数１～５のアルキル基である
。中でも、得られるフォトクロミック組成物の保存安定性、操作性を考慮すると、炭素数
１～５のアルキル基が好ましい。特に、好ましくは、メチル基、またはエチル基である。
【００７３】
　Ｒ２は、炭素数１～５のアルキル基であり、特に、メチル基、またはエチル基であるこ
とが好ましい。
【００７４】
　Ｒ３は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり
、好ましくは炭素数１～１０のアルキレン基、又は炭素数３～１０のポリメチレン基であ
る。
【００７５】
　Ｔは、イソシアネート基と反応しうる基であり、アミノ基、水酸基、カルボキシル基、
またはチオール基である。中でも、イソシアネート基との反応性、入手の容易さなどの観
点からアミノ基であることが好適である。
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【００７６】
　ｍは、１～３の整数であり、ウレタンポリマー（Ａ）から形成されるポリウレタン樹脂
層（接着層）の架橋密度が向上することから、２又は３であることが好ましい。
【００７７】
　前記一般式（１）で示される化合物を例示すれば、
　アミノメチルトリメトキシシラン、アミノメチルトリエトキシシラン、β－アミノエチ
ルトリメトキシシラン、β－アミノエチルトリエトキシシラン、γ－アミノプロピルトリ
メトキシシラン、γ－アミノプロピルトリエトキシシラン、γ－アミノプロピルトリプロ
ポキシシラン、γ－アミノプロピルトリイソプロポキシシラン、γ－アミノプロピルトリ
ブトキシシラン等のアミノアルキルトリアルコキシシラン；β－アミノエチルメチルジメ
トキシシラン、β－アミノエチルメチルジエトキシシラン、γ－アミノプロピルメチルジ
メトキシシラン、γ－アミノプロピルメチルジエトキシシラン、γ－アミノプロピルメチ
ルジプロポキシシラン等の（アミノアルキル）アルキルジアルコキシシランやこれらに対
応するアミノアルキルジアルキル（モノ）アルコキシシランなどが挙げられる。
【００７８】
　また、メルカプトメチルトリメトキシシラン、メルカプトメチルトリエトキシシラン、
β－メルカプトエチルトリメトキシシラン、β－メルカプトエチルトリエトキシシラン、
γ－メルカプトプロピルトリメトキシシラン、γ－メルカプトプロピルトリエトキシシラ
ン、γ－メルカプトプロピルトリプロポキシシラン、γ－メルカプトプロピルトリイソプ
ロポキシシラン、γ－メルカプトプロピルトリブトキシシラン等のメルカプトアルキルト
リアルコキシシラン；β－メルカプトエチルメチルジメトキシシラン、β－メルカプトエ
チルメチルジエトキシシラン、γ－メルカプトプロピルメチルジメトキシシラン、γ－メ
ルカプトプロピルメチルジエトキシシラン、γ－メルカプトプロピルメチルジプロポキシ
シラン等の（メルカプトアルキル）アルキルジアルコキシシランやこれらに対応するメル
カプトアルキルジアルキル（モノ）アルコキシシランなどが挙げられる。
【００７９】
　（（メタ）アクリレート基を末端に導入する重合性付与化合物）
　この化合物としては、下記一般式（２）で示される化合物が挙げられる。
【００８０】
【化２】

【００８１】
（式中、
　Ｒ４は、水素原子、又はメチル基であり、
　Ｒ５は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり
、
　Ｑは、イソシアネート基と反応しうる基である。）。
【００８２】
　前記一般式（２）において、Ｒ４は、水素原子、またはメチル基である。
【００８３】
　また、Ｒ５は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２０のポリメチレン基
であり、好ましくは炭素数１～１０のアルキレン基、又は炭素数３～１０のポリメチレン
基である。
【００８４】
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　Ｑは、イソシアネート基と反応しうる基であり、アミノ基、水酸基、カルボキシル基、
またはチオール基などが挙げられるが、化合物の安定性の観点から、水酸基であることが
好適である。
　前記一般式（２）で示される化合物を例示すれば、２－ヒドロキシエチルアクリレート
、３－ヒドロキシプロピルアクリレート、４－ヒドロキシブチルアクリレート、１，６－
ヘキサンジオールモノアクリレート等のアクリル酸エステルモノオール；２－ヒドロキシ
エチルメタクリレート、３－ヒドロキシプロピルメタクリレート、４－ヒドロキシブチル
メタクリレート、１，６－ヘキサンジオールモノメタクリレート等のメタクリル酸エステ
ルモノオールが挙げられる。
【００８５】
　（エポキシ基を末端に導入する重合性基付与化合物）
　この化合物としては、下記一般式（３）で示される化合物が挙げられる。
【００８６】
【化３】

【００８７】
（式中、
　Ｒ６は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり
、ｎは０～３の整数であり、Ｕはイソシアネート基と反応しうる基である。）。
【００８８】
　前記一般式（３）において、Ｒ６は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～
２０のポリメチレン基であり、好ましくは炭素数１～１０のアルキレン基、又は炭素数３
～１０のポリメチレン基である。
【００８９】
　ｎは０～３の整数であり、０または１の整数であることが好ましい。特に、ｎが０の場
合には、Ｕは直接メチレン基に結合している。
【００９０】
　Ｕは、イソシアネート基と反応しうる基であり、アミノ基、水酸基、カルボキシル基、
またはチオール基であるが、入手の容易さなどの観点から水酸基であることが好ましい。
【００９１】
　前記一般式（３）で示される化合物は、例えば、２価のアルコールとエピクロルヒドリ
ンとの反応によって合成することができる。本発明にかかる合成方法を特に制限するもの
ではないが、いずれの合成においても、２価のアルコール１モルに対してエピクロルヒド
リン１モルが結合したものとなる。２価のアルコールとエピクロルヒドリンとの反応にお
いて、対応する副生成物が生じるが、従来の分離方法により単離することが可能である。
【００９２】
　前記一般式（３）で示される化合物を例示すれば、グリシドール、ブタンジオールモノ
グリシジルエーテル、ヘキサンジオールモノグリシジルエーテル、シクロヘキサンジメタ
ノールグリシジルエーテル等が挙げられる。
【００９３】
　（ビニル基を末端に導入する重合性付与化合物）
　この化合物としては、下記一般式（４）で示される化合物が挙げられる。
【００９４】

【化４】

【００９５】
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（式中、
　Ｒ７は炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり、
　Ｖは、イソシアネート基と反応しうる基である。）。
【００９６】
　前記一般式（４）において、Ｒ７は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～
２０のポリメチレン基であり、好ましくは炭素数１～１０のアルキレン基、又は炭素数３
～１０のポリメチレン基である。
【００９７】
　Ｖは、イソシアネート基と反応しうる基であり、アミノ基、水酸基、カルボキシル基、
またはチオール基である。
【００９８】
　前記一般式（４）で示される化合物を例示すれば、アリルアルコール等が挙げられる。
【００９９】
　次に、ウレタンポリマー（Ａ）の側鎖に重合性基を導入できる化合物について説明する
。
【０１００】
　（ウレタンポリマーの側鎖に重合性基を導入できる重合性付与化合物（Ａ４））
　（シラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基を側鎖に導入する重
合性付与化合物）
　この化合物としては、下記一般式（５）、または（６）で示される化合物を挙げること
ができる。
【０１０１】
【化５】

【０１０２】
（式中、
　Ｒ８は、水素原子、又は炭素数１～５のアルキル基であり、
　Ｒ９は、炭素数１～５のアルキル基であり、
　Ｒ１０、及びＲ１１は、それぞれ、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２
０のポリメチレン基であり、
　ｐは、１～３の整数である。）。
【０１０３】
　前記一般式（５）において、Ｒ８は、水素原子、又は炭素数１～５のアルキル基である
。中でも、得られるフォトクロミック組成物の保存安定性、操作性を考慮すると、炭素数
１～５のアルキル基が好ましい。特に、好ましくは、メチル基、またはエチル基である。
【０１０４】
　Ｒ９は、炭素数１～５のアルキル基であり、好ましくはメチル基、またはエチル基であ
る。　
　Ｒ１０、及びＲ１１は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数３～２０のポリメ
チレン基であり、好ましくは炭素数１～１０のアルキレン基、又は炭素数３～１０のポリ
メチレン基である。
【０１０５】
　ｐは、１～３の整数であり、ウレタンポリマー（Ａ）から形成されるポリウレタン樹脂
層（接着層）の架橋密度が向上することから、２又は３であることが好ましい。
【０１０６】



(18) JP 6029580 B2 2016.11.24

10

20

30

40

50

　前記一般式（５）で示される化合物を例示すれば、Ｎ－β（アミノエチル）－γ－アミ
ノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－β（アミノエチル）－γ－アミノプロピルトリエト
キシシラン等のＮ－（アミノアルキル）アミノアルキルトリアルコキシシラン；Ｎ－β（
アミノエチル）－γ－アミノプロピルメチルジメトキシシラン、Ｎ－β（アミノエチル）
－γ－アミノプロピルメチルジメトキシシラン等のＮ－（アミノアルキル）アミノアルキ
ルアルキルジアルコキシシラン等が挙げられる。
【０１０７】
【化６】

【０１０８】
（式中、
　Ｒ１２は、水素原子、又は炭素数１～５のアルキル基であり、
　Ｒ１３は、炭素数１～５のアルキル基であり、
　Ｒ１４、Ｒ１５、Ｒ１６、及びＲ１７は、それぞれ、炭素数１～２０のアルキレン基、
又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり、
　ｑは、１～３の整数であり、Ｗは、－Ｏ（Ｃ＝Ｏ）ＮＨ－、または－ＮＨ（Ｃ＝Ｏ）Ｎ
Ｈ－であり、
　Ｘはイソシアネートと反応しうる基である。）。
【０１０９】
　前記一般式（６）において、Ｒ１２は、水素原子、又は炭素数１～５のアルキル基であ
る。中でも、得られるフォトクロミック組成物の保存安定性、操作性を考慮すると、炭素
数１～５のアルキル基が好ましい。特に、好ましくは、メチル基、またはエチル基である
。
【０１１０】
　Ｒ１３は、炭素数１～５のアルキル基であり、好ましくはメチル基、またはエチル基で
ある。　
　Ｒ１４、Ｒ１５、Ｒ１６、及びＲ１７は、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素数
３～２０のポリメチレン基であり、好ましくは炭素数１～１０のアルキレン基、又は炭素
数３～１０のポリメチレン基である。
【０１１１】
　ｑは、１～３の整数であり、ウレタンポリマー（Ａ）から形成されるポリウレタン樹脂
層（接着層）の架橋密度が向上することから、２又は３であることが好ましい。
【０１１２】
　Ｗは、－Ｏ（Ｃ＝Ｏ）ＮＨ－、または－ＮＨ（Ｃ＝Ｏ）ＮＨ－であり、イソシアネート
基と、水酸基、またはアミノ基の反応によって形成される。
【０１１３】
　Ｘは、イソシアネート基と反応しうる基であり、アミノ基、水酸基、カルボキシル基、
またはチオール基である。中でも、イソシアネート基との反応性、合成の容易さなどの観
点からアミノ基、または水酸基であることが好適である。
【０１１４】
　前記一般式（６）で示される化合物としては、分子内に３つのイソシアネート基と反応
しうる基を有する化合物（３価のアルコール、または３価のアミン）と、分子内にイソシ
アネート基と加水分解してシラノール基を形成しうる基を有する化合物（イソシアネート
基を有するアルコキシシラン化合物）の反応により得られる。本発明にかかる合成方法を
特に制限するものではないが、いずれの合成においても、分子内に３つのイソシアネート
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基と反応しうる基を有する化合物１モルに対して、分子内にイソシアネート基とシラノー
ル基、または加水分解してシラノール基を形成しうる基を有する化合物１モルが反応した
ものである。
【０１１５】
　分子内に３つのイソシアネート基と反応しうる基を有する化合物をしては、グリセリン
、トリメチロールプロパン、１，２，６－ヘキサントリオール等の３価のアルコール；２
，２’，２”－トリアミノトリエチルアミン、４－アミノメチルオクタン－１，８－ジア
ミン等の３価のアミンが挙げられる。分子内にイソシアネート基と加水分解してシラノー
ル基を形成しうる基を有する化合物としては、３－イソシアネートプロピルトリエトキシ
シラン等が挙げられる。
【０１１６】
　（（メタ）アクリレート基を側鎖に導入する重合性付与化合物）
　この化合物としては、下記一般式（７）で示される化合物が挙げられる。
【０１１７】

【化７】

【０１１８】
（式中
　Ｒ１８は、水素原子、又はメチル基であり、
　Ｒ１９、Ｒ２０、Ｒ２１、及びＲ２２は、それぞれ、炭素数１～２０のアルキレン基、
又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり、
　ｓは、０、または１の整数であり、
　Ｙは、－Ｏ（Ｃ＝Ｏ）ＮＨ－、または－ＮＨ（Ｃ＝Ｏ）ＮＨ－であり、
　Ｍは、イソシアネートと反応しうる基である。）。
【０１１９】
　前記一般式（７）において、Ｒ１８は、水素原子、またはメチル基である。
【０１２０】
　また、Ｒ１９、Ｒ２０、Ｒ２１、及びＲ２２は、それぞれ、炭素数１～２０のアルキレ
ン基、又は炭素数３～２０のポリメチレン基であり、好ましくは炭素数１～１０のアルキ
レン基、又は炭素数３～１０のポリメチレン基である。
【０１２１】
　ｓは、０、または１の整数であり、ｓが０の場合には、Ｒ１９とＲ２０が直接結合する
。
Ｙは、－Ｏ（Ｃ＝Ｏ）ＮＨ－であり、イソシアネート基と、水酸基の反応によって形成さ
れる。
【０１２２】
　Ｍは、イソシアネート基と反応しうる基であり、アミノ基、水酸基、カルボキシル基、
またはチオール基などが挙げられるが、化合物の安定性の観点から、水酸基であることが
好適である。
【０１２３】
　前記一般式（７）で示される化合物としては、３価のアルコールと（メタ）アクリル酸
、または分子内にイソシアネート基と（メタ）アクリレート基を有する化合物の反応生成
物が挙げられる。本発明にかかる合成方法を特に制限するものではないが、いずれの合成
においても、３価のアルコール１モルに対して（メタ）アクリル酸、または分子内にイソ
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シアネート基と（メタ）アクリレート基を有する化合物１モルが結合したものとなる。
【０１２４】
　使用される３価のアルコールを例示すれば、グリセリン、トリメチロールプロパン、１
，２，６－ヘキサントリオール等が挙げられる。使用される分子内にイソシアネート基と
（メタ）アクリレート基を有する化合物としては、２－メタクリロイルオキシエチルイソ
シアネート等が挙げられる。
【０１２５】
　（エポキシ基を側鎖に導入する重合性付与化合物）
　この化合物としては、下記一般式（８）で示される化合物を挙げることができる。
【０１２６】
【化８】

【０１２７】
（式中、
　Ｒ２３、Ｒ２４、及びＲ２５は、それぞれ、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素
数３～２０のポリメチレン基であり、
　Ｚは、イソシアネート基と反応する基である。）
　前記一般式（８）において、　
　Ｒ２３、Ｒ２４、及びＲ２５は、それぞれ、炭素数１～２０のアルキレン基、又は炭素
数３～２０のポリメチレン基であり、好ましくは炭素数１～１０のアルキレン基、又は炭
素数３～１０のポリメチレン基である。
【０１２８】
　Ｚは、イソシアネート基と反応しうる基であり、アミノ基、水酸基、カルボキシル基、
またはチオール基であるが、入手の容易さなどの観点から水酸基であることが好ましい。
【０１２９】
　前記一般式（８）で示される化合物としては、３価のアルコールとエピクロルヒドリン
との反応により合成することができる。本発明にかかる合成方法を特に制限するものでは
ないが、いずれの合成においても、３価のアルコール１モルに対してエピクロルヒドリン
１モルが結合したものとなる。３価のアルコールとエピクロルヒドリンとの反応において
、対応する副生成物が生じるが、従来の分離方法により単離することが可能である。ウレ
タンポリマー側鎖にエポキシ基を導入しうる化合物を合成するために使用される３価のア
ルコールを例示すれば、グリセリン、トリメチロールプロパン、１，２，６－ヘキサント
リオール等が挙げられる。
【０１３０】
　以上のようなＡ４成分を使用してウレタンポリマー（Ａ）を製造することにより、該ウ
レタンポリマーが重合性基を有するものとなる。このＡ４成分は、ウレタンポリマー（Ａ
）から形成される接着層の耐熱性、耐溶剤性、密着性の向上を目的として、得られるウレ
タンポリマー（Ａ）の分子末端、および側鎖のどちらにも導入することが可能である。
【０１３１】
　本発明で使用するウレタンポリマー（Ａ）は、前記Ａ１、Ａ２、Ａ３、及びＡ４成分か
ら合成することができるが、以下に示すＡ５成分（分子内にイソシアネート基と反応しう
る基を１つ有する反応停止剤）を使用することもできる。次に、このＡ５成分（反応停止
剤）について説明する。
【０１３２】
　（Ａ５成分：分子内に１つのイソシアネート基と反応しうる基を有する反応停止剤（反
応停止剤））
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　本発明で用いるウレタンポリマー（Ａ）を合成する際に、分子内に１つのイソシアネー
ト基と反応しうる基を有する反応停止剤（以下、単にＡ５成分ともいう。）を併用するこ
とも可能である。
【０１３３】
　Ａ５成分としては、分子内に１つのイソシアネート基と反応しうる基を有する反応停止
剤であり、該Ａ５成分を用いることにより、ウレタンポリマー（Ａ）の末端をイソシアネ
ート基以外の非重合性基に変換することができる。ただし、ウレタンポリマー（Ａ）は、
分子内に必ず前記重合性基を有するものでなければならない。
【０１３４】
　前記イソシアネート基と反応しうる基とは、アミノ基（－ＮＨ２基、及び－ＮＨ（Ｒ）
基）、水酸基（－ＯＨ基）、メルカプト基（－ＳＨ基：チオール基）、カルボキシル基〔
－Ｃ（＝Ｏ）ＯＨ基〕、又は酸クロライド基〔－Ｃ（＝Ｏ）ＯＣｌ基〕が挙げられる。
【０１３５】
　この反応停止剤は、イソシアネート基と反応しうる基を分子内に１つだけ有する。２つ
以上該基が存在すると、Ａ４成分との反応により得られるＡ成分が高分子量化し、有機溶
剤希釈時に高粘度になるため、塗膜が困難になる場合がある。また、得られるフォトクロ
ミック接着剤の接着性（光学シートとの密着性）を低下させる傾向にある。該反応停止剤
を、本発明のウレタン樹脂末端に導入することにより、ウレタン樹脂の数平均分子量を制
御することが可能となり、密着性、耐熱性、及びフォトクロミック特性を容易に目的の物
性に調整できる。
【０１３６】
　また、該反応停止剤は、その分子内に、ピペリジン構造、ヒンダードフェノール構造、
トリアジン構造、またはベンゾトリアゾール構造を有する化合物を用いることが好ましい
。その理由は、前記のピペリジン構造、ヒンダードフェノール構造、トリアジン構造、ま
たはベンゾトリアゾール構造が、光安定化効果（ピペリジン構造）、酸化防止効果（ヒン
ダードフェノール構造）、または紫外線吸収効果（トリアジン構造、又はベンゾトリアゾ
ール構造）を発揮する部位となるからである。これらの構造を有する反応停止剤を使用す
ることにより、Ａ成分であるウレタンポリマー自体、及びフォトクロミック化合物の耐久
性（光安定性、酸化防止性能、紫外線吸収性能）を向上することができる。また、ヒンダ
ードアミンや酸化防止剤といった添加剤の添加量を減少させることができるため、添加剤
の添加による密着性の低下を改善することができる。中でも、フォトクロミック化合物の
耐久性を向上させるためには、ピペリジン構造を有する化合物を使用することが好ましい
。
【０１３７】
　Ａ５成分として好適に使用される反応停止剤としては、例えば、ピペリジン構造を有す
るものとしては、以下の化合物が挙げられる。具体的には、１，２，２，６，６－ペンタ
メチル－４－ヒドロキシピペリジン、１，２，２，６，６－ペンタメチル－４－アミノピ
ペリジン、２，２，６，６－テトラメチル－４－アミノピペリジンなどのピペリジン構造
を分子内に有し、１つのイソシアネート基と反応しうる基を有する反応停止剤が挙げられ
る。また、この他、ヒンダードフェノール構造、トリアジン構造、またはベンゾトリアゾ
ール構造を分子内に有し、１つのイソシアネート基と反応しうる基を有する反応停止剤を
使用することもできる。
【０１３８】
　また、その他のＡ５成分としては、メチルアミン、エチルアミン、プロピルアミン、イ
ソプロピルアミン、ブチルアミン、ｔｅｒｔ－ブチルアミンなどの反応停止剤が挙げられ
る。これらアミン系の化合物は、通常、室温ではイソシアネート基１モルに対して１モル
しか反応しないため、反応停止剤となりうる。
【０１３９】
　前記Ａ５成分は、得られるフォトクロミック組成物の耐候性の向上を目的として、ウレ
タンポリマー（Ａ）の分子末端に導入することが好ましい。分子末端に導入することによ
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り、ウレタン樹脂本来の耐熱性、機械的強度（剥離強度）を損なわないという利点が考え
られる。
【０１４０】
　以上の反応停止剤は、単独で用いても、２種類以上を混合して用いても構わないが、ウ
レタンポリマー（Ａ）、及びフォトクロミック化合物の耐久性を向上させるという観点か
ら、ピペリジン構造を有する反応停止剤を用いることが好適である。
【０１４１】
　（Ａ成分の合成方法）
　これらＡ１成分、Ａ２成分、Ａ３成分、及びＡ４成分、さらに必要に応じてＡ５成分を
反応させてＡ成分を得る場合には、所謂ワンショット法またはプレポリマー法を採用する
ことができ、例えば次のような方法によって好適にＡ成分を得ることができる。
【０１４２】
　（合成方法１：（末端に重合性基を有するＡ成分））
　Ａ１成分とＡ２成分とを反応さてウレタンプレポリマーを得、次いで該ウレタンプレポ
リマーとＡ３成分を反応させる。得られたポリマーに残存する末端イソシアネート基と、
分子内に１つのイソシアネート基と反応しうる基を有するＡ４成分と、必要に応じて、分
子内に１つのイソシアネート基と反応しうる基を有する反応停止剤（Ａ５）を反応させる
ことにより、Ａ成分を製造することができる。
【０１４３】
　前記方法において、Ａ１成分とＡ２成分との反応は、溶媒の存在下または非存在下で両
者を窒素あるいはアルゴンなどの不活性ガス雰囲気下中、２５～１２０℃で０．５～２４
時間反応させればよい。溶媒としては、メチルエチルケトン、ジエチルケトン、トルエン
、ヘキサン、ヘプタン、酢酸エチル、ジメチルホルムアミド（ＤＭＦ）、ジメチルスルホ
キシド（ＤＭＳＯ）、テトラヒドロフラン（ＴＨＦ）などの有機溶媒が使用できる。反応
に際しては、Ａ２成分であるポリイソシアネート化合物中のイソシアネート基と不純物と
しての水との反応を避けるため、各種反応試剤及び溶媒は、予め脱水処理を行い、十分に
乾燥しておくことが好ましい。また、前記反応を行う際には、ジラウリル酸ジブチルスズ
、ジメチルイミダゾール、トリエチレンジアミン、テトラメチル－1，6－ヘキサジアミン
、テトラメチル－1，2－エタンジアミン、１，４－ジアザビシクロ［２，２，２］オクタ
ンなどの触媒を添加してもよい。触媒を使用する際の添加量としては、該Ａ成分の合計１
００質量部に対して０．００１～１質量部であることが好ましい。
【０１４４】
　このようにして得られたウレタンプレポリマーとＡ３成分との反応は、溶媒の存在下ま
たは非存在下で両者を窒素あるいはアルゴンなどの不活性ガス雰囲気下中、２５～１２０
℃で０．５～２４時間反応させればよい。溶媒としては、メチルエチルケトン、ジエチル
ケトン、トルエン、ヘキサン、ヘプタン、酢酸エチル、ＤＭＦ、ＤＭＳＯ、ＴＨＦなどを
使用することができる。
【０１４５】
　さらに、得られたポリマーとＡ４成分との反応は、溶媒の存在下または非存在下で両者
を窒素あるいはアルゴンなどの不活性ガス雰囲気下中、２５～１２０℃で０．５～２４時
間反応させればよい。溶媒としては、メチルエチルケトン、ジエチルケトン、トルエン、
ヘキサン、ヘプタン、酢酸エチル、ＤＭＦ、ＤＭＳＯ、ＴＨＦなどを使用することができ
る。
【０１４６】
　前記反応により、分子鎖の末端にイソシアネート基を有するウレタンポリマー（Ａ）が
生成した場合には、そのまま使用することもできる。ただし、フォトクロミック組成物の
保存安定性、さらなる耐候性を向上させるためには、Ａ５成分と該イソシアネート基とを
反応させることが好ましい。Ａ５成分と前記ウレタンポリマー（Ａ）との反応は、溶媒の
存在下または非存在下で両者を窒素あるいはアルゴンなどの不活性ガス雰囲気下中、２５
～１２０℃で０．５～２４時間反応させればよい。溶媒としては、メチルエチルケトン、
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ジエチルケトン、トルエン、ヘキサン、ヘプタン、酢酸エチル、ＤＭＦ、ＤＭＳＯ、ＴＨ
Ｆなどを使用することができる。
【０１４７】
　（合成方法２：（側鎖に重合性基を有するＡ成分））
　Ａ１成分とＡ２成分とを反応さてウレタンプレポリマーを得、さらに分子内に２つのイ
ソシアネート基と反応しうる基を有するＡ４成分を混合・反応させることにより、側鎖に
重合性基を有するウレタンプレポリマーを得、次いで該ウレタンプレポリマーとＡ３成分
を反応させることにより、Ａ成分を製造することができる。
【０１４８】
　前記方法において、Ａ１成分とＡ２成分との反応は、前述の合成方法１記載の方法と同
様にして行うことができる。
【０１４９】
　次いで、前記反応液に側鎖に重合性基を導入可能なＡ４成分を添加し、前述の合成方法
１記載のＡ１成分とＡ２成分との反応と同様にして行うことにより、プレポリマーが得ら
れる。
【０１５０】
　このようにして得られたウレタンプレポリマーとＡ３成分との反応、次に実施されるＡ
４成分との反応、さらには適宜実施されるＡ５成分との反応は、前述の合成方法１記載の
方法と同様にして行うことができる。
【０１５１】
　（各成分の配合割合、Ａ成分の特性）
　前記方法において反応に使用するＡ１成分、Ａ２成分、Ａ３成分、Ａ４成分、及び必要
に応じて使用するＡ５成分の量比は、適宜決定すればよいが、得られるフォトクロミック
組成物、及び該組成物から得られるフォトクロミック接着シート（層）の耐熱性、接着強
度、フォトクロミック特性（発色濃度、退色速度、耐候性など）のバランスの観点から、
次のような量比とすることが好ましい。Ａ１成分、Ａ２成分、及びＡ３成分の量比は、
　Ａ１成分に含まれる水酸基の総モル数をｎ１とし、
　前記Ａ２成分に含まれるイソシアネート基の総モル数をｎ２とし、
　前記Ａ３成分に含まれるイソシアネート基と反応しうる基の総モル数をｎ３とし、
　前記Ａ４成分に含まれるイソシアネート基と反応しうる基の総モル数をｎ４とし、
　前記Ａ５成分に含まれるイソシアネート基と反応しうる基の総モル数をｎ５としたとき
に、
　ｎ１：ｎ２：ｎ３：ｎ４：ｎ５＝０．３３～０．８５：１．０：０．１～０．６５：０
．０１～０．３：０～０．２となる量比とすることが好ましい。得られるフォトクロミッ
ク組成物（フォトクロミック接着剤）が、優れた密着性、耐熱性、フォトクロミック特性
を発揮するためには、好ましくは、ｎ１：ｎ２：ｎ３：ｎ４：ｎ５＝０．４～０．８５：
１．０：０．１～０．５５：０．０２～０．２５：０．０１～０．１５、より好ましくは
、ｎ１：ｎ２：ｎ３：ｎ４：ｎ５＝０．４５～０．８：１．０：０．１５～０．５：０．
０４～０．２：０．０１～０．１である。ここで、前記ｎ１、ｎ２、ｎ３、ｎ４及びｎ５
は、各成分として用いる化合物の使用モル数と該化合物１分子中に存在する各基の数の積
として求めることができる。但し、上記式中、０．９≦ｎ１＋ｎ３＋ｎ４≦１．１である
ことが好適であり、さらに、ｎ１＋ｎ３＋ｎ４＝１であることが最適である。
【０１５２】
　つまり、Ａ５成分を使用しない場合には、保存安定性を考慮すると、ｎ２＝ｎ１＋ｎ３
＋ｎ４となることが好ましい。また、Ａ５成分を使用した場合には、同様に保存安定性を
考慮すると、ｎ２＝ｎ１＋ｎ３＋ｎ４＋ｎ５となることが好ましい。
【０１５３】
　このような反応により得られたウレタンポリマー（Ａ）は、反応溶媒に溶解しているま
ま使用しても構わないが、必要に応じて溶媒を留去する、或いは水などの貧溶媒中に反応
液を滴下し、ウレタンポリマー（Ａ）を沈降・濾過後、乾燥させるなどの後処理を行って
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、Ａ成分として使用すればよい。
【０１５４】
　Ａ成分は、形成される接着層の耐熱性、接着強度、フォトクロミック特性（発色濃度、
退色速度、耐候性など）などの観点から、その分子量は、２千～１０万であることが好ま
しく、さらに３千～５万であることが好ましく、特に４千～３万であることが最も好まし
い。なお、前記ウレタンポリマーの分子量は、ポリエチレンオキシド換算によるゲル・パ
ーミエイション・クロマトグラフ（ＧＰＣ）を用いて、カラム：Ｓｈｏｄｅｘ　ＫＤ－８
０５、ＫＤ－８０４（昭和電工株式会社製）、溶離液：ＬｉＢｒ（１０ｍｍｏｌ／Ｌ）／
ＤＭＦ溶液、流速：１ｍｌ／ｍｉｎ、検出器：ＲＩ検出器、ウレタンポリマー試料溶液：
０．５％ジメチルホルムアミド（ＤＭＦ）溶液の条件により測定したピークトップの分子
量を意味する。
【０１５５】
　本発明のフォトクロミック組成物は、下記に詳述するが、このＡ成分に含まれる重合性
基を含めて、フォトクロミック組成物に含まれる重合性基を有する全成分１００グラム（
ｇ）当たりの重合性基のモル数が、
（１）重合性基がシラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基のとき
は１０ミリモル以上２５０ミリモル以下であり、
（２）重合性基が（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基のときは１０ミリ
モル以上２００ミリモル以下
でなければならない。
【０１５６】
　（Ｂ成分：フォトクロミック化合物）
　本発明のフォトクロミック組成物でＢ成分として用いるフォトクロミック化合物として
は、クロメン化合物、フルギミド化合物、スピロオキサジン化合物、スピロピラン化合物
などの公知のフォトクロミック化合物を何ら制限なく使用することが出来る。これらは、
単独使用でもよく、２種類以上を併用しても良い。
【０１５７】
　前記のフルギミド化合物、スピロオキサジン化合物、スピロピラン化合物およびクロメ
ン化合物としては、例えば特開平２－２８１５４号公報、特開昭６２－２８８８３０号公
報、ＷＯ９４／２２８５０号パンフレット、ＷＯ９６／１４５９６号パンフレットなどに
記載されている化合物を挙げることができる。
【０１５８】
　特に、クロメン化合物としては前記特許文献に記載されたもの以外にも、優れたフォト
クロミック性を有するクロメン化合物が知られており、このようなクロメン化合物はＢ成
分として好適に使用できる。このようなクロメン化合物としては、特開２００１－０３１
６７０号、特開２００１－０１１０６７号、特開２００１－０１１０６６号、特開２００
０－３４４７６１号、特開２０００－３２７６７５号、特開２０００－２５６３４７号、
特開２０００－２２９９７６号、特開２０００－２２９９７５号、特開２０００－２２９
９７４号、特開２０００－２２９９７３号、特開２０００－２２９９７２号、特開２００
０－２１９６７８号、特開２０００－２１９６８６号、特開平１１－３２２７３９号、特
開平１１－２８６４８４号、特開平１１－２７９１７１号、特開平０９－２１８３０１号
、特開平０９－１２４６４５号、特開平０８－２９５６９０号、特開平０８－１７６１３
９号、特開平０８－１５７４６７号、米国特許５６４５７６７号公報、米国特許５６５８
５０１号公報、米国特許５９６１８９２号公報、米国特許６２９６７８５号公報、日本国
特許第４４２４９８１号公報、日本国特許第４４２４９６２号公報、ＷＯ２００９／１３
６６６８号パンフレット、ＷＯ２００８／０２３８２８号パンフレット、日本国特許第４
３６９７５４号公報、日本国特許第４３０１６２１号公報、日本国特許第４２５６９８５
号公報、ＷＯ２００７／０８６５３２号パンフレット、特開平２００９－１２０５３６号
、特開２００９－６７７５４号、特開２００９－６７６８０号、特開２００９－５７３０
０号、日本国特許４１９５６１５号公報、日本国特許４１５８８８１号公報、日本国特許
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４１５７２４５号公報、日本国特許４１５７２３９号公報、日本国特許４１５７２２７号
公報、日本国特許４１１８４５８号公報、特開２００８－７４８３２号、日本国特許３９
８２７７０号公報、日本国特許３８０１３８６号公報、ＷＯ２００５／０２８４６５号パ
ンフレット、ＷＯ２００３／０４２２０３号パンフレット、特開２００５－２８９８１２
号、特開２００５－２８９８０７号、特開２００５－１１２７７２号、日本国特許３５２
２１８９号公報、ＷＯ２００２／０９０３４２号パンフレット、日本国特許第３４７１０
７３号公報、特開２００３－２７７３８１号、ＷＯ２００１／０６０８１１号パンフレッ
ト、ＷＯ００／７１５４４号パンフレット等に開示されている。
【０１５９】
　これら他のフォトクロミック化合物の中でも、発色濃度、初期着色、耐久性、退色速度
などのフォトクロミック特性の観点から、インデノナフト「２，１－ｆ」ナフト「２，１
－ｂ」ピラン骨格を有するクロメン化合物を１種類以上用いることがより好ましい。さら
にこれらクロメン化合物中でもその分子量が５４０以上の化合物は、発色濃度および退色
速度に特に優れるため好適である。その具体例として、以下のものが挙げられる。
【０１６０】
【化９】

【０１６１】
【化１０】

【０１６２】
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【化１１】

【０１６３】

【化１２】

【０１６４】
【化１３】

【０１６５】
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【化１４】

【０１６６】
【化１５】

【０１６７】
【化１６】

【０１６８】
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【化１７】

【０１６９】
　（Ｂ成分の配合量）
　本発明のフォトクロミック組成物におけるＢ成分の配合量は、フォトクロミック特性の
観点から、Ａ成分１００質量部に対して０．１～２０質量部とすることが好適である。前
記配合量が少なすぎる場合には、十分な発色濃度や耐久性が得られない傾向があり、多す
ぎる場合には、フォトクロミック化合物の種類にもよるが、Ａ成分に対しフォトクロミッ
ク組成物が溶解しにくくなり、組成物の均一性が低下する傾向があるばかりでなく、接着
力（密着力）が低下する傾向もある。発色濃度や耐久性といったフォトクロミック特性を
維持したまま、プラスチックフィルムなどの光学基材との密着性を十分に保持するために
は、Ｂ成分の添加量はＡ成分１００質量部に対して、０．５～１０質量部、特に１～５質
量部とすることがより好ましい。
【０１７０】
　（任意成分）
　本発明のフォトクロミック組成物は、Ａ成分、及びＢ成分以外に、任意成分として（Ｃ
）イソシアネート化合物（以下、単にＣ成分ともいう。）、（Ｄ）有機溶媒（以下、単に
Ｄ成分ともいう。）、その他成分を含んでいてもよい。以下、これら任意成分について説
明する。
【０１７１】
　（Ｃ成分：分子内に少なくとも１つのイソシアネート基を有するイソシアネート化合物
）
　本発明のフォトクロミック組成物には、Ｃ成分を配合することにより、より優れた密着
性、フォトクロミック特性を発揮する。該Ｃ成分としては、公知のイソシアネート化合物
を何ら制限なく使用することができる。これらは、単独で使用してもよく、２種類以上を
併用してもよい。
【０１７２】
　該Ｃ成分を配合することにより、優れた密着性を発揮する要因については定かではない
が、下記のように考えられる。該Ｃ成分に含まれるイソシアネート基の一部が、本発明の
フォトクロミック組成物中に含まれる水分や、環境中の湿度（すなわち、水分の存在下）
により加水分解してアミノ基を生じる。この生じたアミノ基が、Ｃ成分に残存するイソシ
アネート基と反応することによりウレア結合を有する反応生成物となる。ここで生じた反
応生成物のウレア基が、Ａ成分中に存在するウレア結合、及びウレタン結合との間に水素
結合を形成することで、フォトクロミック接着層の凝集力が向上し、密着性、及び耐熱性
が向上すると考えられる。特に、熱水と接触させた後でも、密着性（光学シートと該接着
層との密着性）を高く維持することができる。
【０１７３】
　前記のイソシアネート化合物としては、前述のＡ２成分として例示したポリイソシアネ
ート化合物に加えて、１－アダマンチルイソシアネート、プロピルイソシアネート、イソ
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プロピルイソシアネート、ブチルイソシアネート、ｔｅｒｔ－ブチルイソシアネート、ヘ
キサンイソシアネート、ノニルイソシアネート、ドデシルイソシアネート、シクロヘキシ
ルイソシアネート、４－メチルシクロヘキシルイソシアネート等の分子内に１つのイソシ
アネート基を有する化合物を挙げることができる。
【０１７４】
　また、１，３，５－トリス（６－イソシアナトヘキシル）ビュレット、（２，４，６－
トリオキトリアジン－１，３，５（２Ｈ，４Ｈ，６Ｈ）トリイル）トリス（ヘキサメチレ
ン）イソシアネート、等の分子内に３つのイソシアネート基を有する化合物を挙げること
ができる。
【０１７５】
　また、分子内に２つ以上のイソシアネート基を有するイソシネート化合物に対して、前
述のＡ３成分を反応させて得られる、イソシアネート化合物（Ｃ’）（以下、単にＣ’成
分ともいう。）を本発明のＣ成分として用いることもできる。
【０１７６】
　前記Ｃ’成分を合成する際には、ジイソシアネート化合物である前述のＡ２成分と、前
述のＡ３成分のうちアミノアルコール化合物、またはジオール化合物とを反応させたもの
であることが好ましい。
【０１７７】
　該Ｃ’成分は、分子内に１つ以上のイソシアネート基が存在していなければなない。そ
のため、該Ｃ’成分を合成する際には、Ａ２成分のイソシアネート基の総モル数が、Ａ３
成分のイソシアネート基と反応しうる基の総モル数よりも、大きくならなければならない
。
【０１７８】
　前記Ｃ成分に含まれるイソシアネート基は、ブロック剤で保護されている状態で使用す
ることもできる。ブロック剤としては、例えば、酸アミド系、ラクタム系、酸イミド系、
イミダゾール系、尿素系、オキシム系化合物などが使用できる。具体的には、アセトアニ
リド、酢酸アミド、ε－カプロラクタム、コハク酸イミド、マレイン酸イミド、ジメチル
ピラゾール、チオ尿素、アセトアルドオキシム、アセトンオキシム、メチルエチルケトオ
キシムなどを挙げる事ができる。
【０１７９】
　Ｃ成分（Ｃ’成分）に含まれるイソシアネート基の数は、１つでも構わないが、２つ以
上であることが好ましい。Ｃ成分の分子内に、２つ以上のイソシアネート基を有すること
により、フォトクロミック接着剤層を形成する際に、分子量が大きいウレア樹脂（Ｃ成分
の反応生成物）を形成できる。その結果、Ｃ成分の反応生成物とＡ成分との凝集力が向上
するため密着性向上の効果が大きい。一方で、Ｃ成分の分子内に、４つ以上のイソシアネ
ート基が存在する場合には、網目状に架橋したウレア樹脂で形成するため、Ａ成分との間
で相分離が生じやすくなり、本発明のフォトクロミック接着層が白濁する傾向がある。
そのため、Ｃ成分（Ｃ’成分を含む）は、分子内に２つ、または３つのイソシアネート基
を有する化合物が好ましく、特に、２つのイソシアネート基を有する化合物が好ましい。
【０１８０】
　また、該Ｃ成分は、耐候性の観点から脂肪族イソシアネート化合物、および脂環式イソ
シアネート化合物から選ばれるイソシアネート化合物であることが好ましい。芳香族イソ
シアネート化合物は、Ａ成分との間で相分離が生じやすく、本発明のフォトクロミック接
着層が白濁する傾向が見られる。これは、芳香族イソシアネート化合物が脂肪族イソシア
ネート化合物、脂環式イソシアネート化合物よりも反応性が速く、さらに凝集力が高いこ
とに起因していると考えている。この白濁の観点からも、Ｃ成分は、脂肪族イソシアネー
ト化合物、および脂環式イソシアネート化合物から選ばれるイソシアネート化合物である
ことが好ましい。
【０１８１】
　本発明において、前記Ｃ成分（前記Ｃ’成分を含む）の分子量は、特に制限されるもの
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ではないが、１０００未満であることが好ましい。該Ｃ成分の分子量が１０００以上の場
合、得られるフォトクロミック接着層の耐熱性、及び膜強度が低下する傾向がある。これ
は、高分子量化したイソシアネート化合物を配合すると、Ｃ成分の反応生成物におけるウ
レア結合以外の構造部が影響するものと考えられる。また、密着性を向上させるために、
イソシアネート基のモル数をある一定量以上存在させようとした場合、分子量が大きいイ
ソシアネート化合物ではＡ成分に対する配合量が増加する。その結果、該反応生成物のウ
レア結合以外の構造部が影響を与え易くなると考えられる。この点からも、Ｃ成分の分子
量は、１０００未満であることが好ましい。以上のことから、Ｃ成分の分子量は、より好
ましくは７５０以下、最も好ましくは６００以下である。当然のことながら、前記Ｃ’成
分の分子量も、同様の理由で１０００未満であることが好ましい。このＣ成分（Ｃ’成分
）は、前記の通り、ポリマーではない方が好ましい。そのため、前記Ｃ成分（Ｃ’成分）
の分子量は、Ｃ成分（Ｃ’成分）そのものの分子量を指す。Ｃ成分の分子量の下限は、そ
の単体化合物の分子量であり、特に制限されるものではないが、１００である。
【０１８２】
　（Ｃ成分の配合量）
　本発明のフォトクロミック組成物におけるＣ成分の配合量は、密着性、耐熱性、及びフ
ォトクロミック特性の観点から、Ａ成分１００質量部に対して０．１～２０質量部とする
ことが好適である。前記配合量が少なすぎる場合には、十分な密着性、及び耐熱性の向上
効果が得られず、多すぎる場合には、該フォトクロミック組成物から得られる接着層の白
濁、密着性の低下、フォトクロミック化合物の耐久性低下などが起こる傾向がある。発色
濃度や耐久性といったフォトクロミック特性を維持したまま、プラスチックフィルムなど
の光学基材との密着性を向上させるためには、Ｃ成分の配合量は、Ａ成分１００質量部に
対して０．１～１０質量部、特に０．５～５質量部とすることが好ましい。この際、Ｃ成
分に含まれるイソシアネート基の割合は、Ａ成分１００質量部に対して、０．０１～１０
．０質量部、より好ましくは０．０２～５．０質量部、もっとも好ましくは０．１～３．
０質量部である。
【０１８３】
　また、Ｃ成分を使用する場合には、フォトクロミック組成物に水を配合することもでき
る。水の量は、Ｃ成分が加水分解する有効量であれば十分であり、通常、Ｃ成分に含まれ
るイソシアネート基のモル数に対して、０．０１倍モル～５倍モルであればよい。また、
この水は、光学シート又は光学フィルム同士をフォトクロミック接着シートで接合する際
の大気中に含まれる水分（湿気）で代用することもできる。
【０１８４】
　（Ｄ成分：有機溶媒）
　本発明のフォトクロミック組成物に有機溶媒を配合することにより、重合性基を有する
ウレタンポリマー（Ａ成分）、及びフォトクロミック化合物（Ｂ成分）さらには、必要に
応じて添加されるイソシアネート化合物（Ｃ成分）、及びその他の成分が混合しやすくな
る。その結果、フォトクロミック組成物の均一性を向上させることができる。さらに、有
機溶媒を使用することにより、フォトクロミック組成物の粘度を適度に調製することがで
きる。そして、光学シート又はフィルムに本発明のフォトクロミック組成物を塗布すると
きの操作性および塗布膜の厚みの均一性を高くすることもできる。
【０１８５】
　光学シート又はフィルムとして有機溶媒に侵され易い材質のものを使用した場合には、
外観不良が生じたり、フォトクロミック特性が低下したりするという問題が発生すること
が懸念される。ただし、このような問題は、下記に記述する本発明の方法を採用すること
により回避することが出来る。また、本発明のフォトクロミック組成物においては、後述
するように、様々な種類の溶媒が使用できる。そのため、有機溶媒として光学シート又は
フィルムを侵し難い溶媒を選択して使用することによっても前記問題の発生を防止するこ
とができる。
【０１８６】
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　Ｄ成分として好適に使用できる有機溶媒を例示すれば、メタノール、エタノール、n－
プロパノール、ｉ－プロパノール、n－ブタノール、t－ブタノール、２－ブタノール等の
アルコール類；エチレングリコールモノメチルエーテル、エチレングリコールモノイソプ
ロピルエーテル、エチレングリコールモノエチルエーテル、エチレングリコールモノ－ｎ
－プロピルエーテル、エチレングリコールモノ－ｎ－ブチルエーテル、エチレングリコー
ルモノ－ｔ－ブチルエーテル、プロピレングリコールモノメチルエーテル、プロピレング
リコールモノエチルエーテル、プロピレングリコール－ｎ－ブチルエーテル等の多価アル
コール誘導体；ジアセトンアルコール；メチルエチルケトン；ジエチルケトン；トルエン
；ヘキサン；ヘプタン；酢酸エチル；ジメチルホルムアミド（ＤＭＦ）；ジメチルスルホ
キシド（ＤＭＳＯ）；テトラヒドロフラン（ＴＨＦ）；シクロヘキサノン；及びこれらの
組み合せを挙げることができる。これらの中から、使用するＡ成分の種類や光学シート又
はフィルムの材質に応じて適宜選定して使用すればよい。たとえば、光学シート又はフィ
ルムとしてポリカーボネート樹脂製のものを使用し、直接本発明のフォトクロミック組成
物を塗布する場合には、溶媒としては、アルコール類、又は多価アルコール誘導体を使用
することが好ましい。
【０１８７】
　光学シート又はフィルムに本発明のフォトクロミック組成物を塗布した際の塗布層の平
滑性、又は下記に記述する本発明の方法を採用した場合のフォトクロミック接着性層（シ
ート）の平滑性を考慮すると、前記有機溶媒は、９０℃未満の沸点を有する有機溶媒と、
９０℃以上の沸点を有する有機溶剤を混合して用いることが好適である。このような組み
合わせの有機溶媒を使用することにより、前記平滑性に加え、有機溶媒の除去が容易とな
り、乾燥速度を速めることもできる。沸点が９０℃未満、９０℃以上の有機溶媒の配合割
合は、使用する他の成分に応じて適宜決定すればよい。中でも、優れた効果を発揮するた
めには、全有機溶媒量を１００質量％としたとき、沸点が９０℃未満の有機溶媒が２０～
８０質量％、沸点が９０℃以上の有機溶媒が８０～２０質量％とすることが好ましい。
【０１８８】
　また、Ｄ成分を使用する場合の配合量は、前記したようなＤ成分添加により得られる効
果の観点から、Ａ成分１００質量部に対して、５～９００質量部、特に１００～７５０質
量部とすることが好ましく、２００～６００質量部とすることが最も好ましい。
【０１８９】
　また、本発明のフォトクロミック組成物は、ウレタンポリマー（Ａ）が有する重合性基
に応じて、各種重合開始剤を配合することが好ましい。さらに、重合性基のモル数が下記
に詳述するモル数を満足すれば、他の重合性基を有するモノマーを配合することもできる
。
【０１９０】
　（重合開始剤）
　本発明のフォトクロミック組成物には、ウレタンポリマー（Ａ）に含まれる重合性基、
及び重合性基を有するモノマーを配合した場合には該モノマーに含まれる重合性基を効率
的に架橋させるために、各種重合開始剤を添加させても構わない。
【０１９１】
　（シラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基の重合開始剤）
　ウレタンポリマー（Ａ）が加水分解してシラノール基を形成しうる基を有する場合には
、酸水溶液を添加することが好ましい。このような酸としては、特に制限されるものでは
ないが、塩酸、硫酸、硝酸、りん酸等の無機酸；酢酸、プロピオン酸等の有機酸が代表的
であり、特に加水分解性の観点から、塩酸が好適であり、さらには０．０００１～０．１
規定の塩酸水溶液が好適に用いられる。酸水溶液の添加量は、加水分解してシラノール基
を形成しうる基の全ての加水分解性基が加水分解するのに必要な量の０．１～３モル倍に
なるように添加することが好ましい。
【０１９２】
　さらに、ウレタンポリマー（Ａ）がシラノール基あるいは加水分解してシラノール基を
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形成しうる基を有する場合には、重合開始剤として、アセチルアセトナート錯体、過塩素
酸塩、有機金属塩、各種ルイス酸などの硬化触媒を使用することが好ましい。
【０１９３】
　アセチルアセトナート錯体としては、アルミニウムアセチルアセトナート、リチウムア
セチルアセトナート、インジウムアセチルアセトナート、クロムアセチルアセトナート、
ニッケルアセチルアセトナート、チタニウムアセチルアセトナート、鉄アセチルアセトナ
ート、亜鉛アセチルアセトナート、コバルトアセチルアセトナート、銅アセチルアセトナ
ート、ジルコニウムアセチルアセトナート、等を挙げることができる。これらの中では、
アルミニウムアセチルアセトナート、チタニウムアセチルアセトナートが好適である。
【０１９４】
　過塩素酸塩としては、過塩素酸マグネシウム、過塩素酸アルミニウム、過塩素酸亜鉛、
過塩素酸アンモニウム等を例示することができる。
【０１９５】
　有機金属塩としては、酢酸ナトリウム、ナフテン酸亜鉛、ナフテン酸コバルト、オクチ
ル酸亜鉛等を例示することができる。
【０１９６】
　ルイス酸としては、塩化第二錫、塩化アルミニウム、塩化第二鉄、塩化チタン、塩化亜
鉛、塩化アンチモン等を例示することができる。
【０１９７】
　本発明においては、比較的低温でも短時間で架橋させるという観点から、アセチルアセ
トナート錯体が、特に好適である。
【０１９８】
　これら硬化触媒の使用量は、Ａ成分１００質量部に対して０．００１～３質量部の範囲
で用いることが好適である。前記硬化触媒は単独で使用しても良いし、複数を混合して用
いても良い。
【０１９９】
　（（メタ）アクリレート基、又はビニル基の重合開始剤）
　ウレタンポリマー（Ａ）が（メタ）アクリレート基、又はビニル基を有する場合には、
重合開始剤として、熱重合開始剤、または光重合開始剤を用いることが好ましい。
【０２００】
　前記ウレタンプレポリマー（Ａ）を熱によって硬化させる場合には、熱重合開始剤とし
て、ベンゾイルパーオキサイド、ｐ－クロロベンゾイルオキサイド、デカノイルパーオキ
サイド、ラウロイルパーオキサイド、アセチルパーオキサイド、等のジアシルパーオキサ
イド；ｔ－ブチルパーオキシ－２－エチルヘキサノエート、ｔ－ブチルパーオキシジカー
ボネート、クミルパーオキシネオデカネート、ｔ－ブチルパーオキシベンゾエート、等の
パーオキシエステル；ジイソプロピルパーオキシジカーボネート、ジ－２－エチルヘキシ
ルパーオキシジカーボネート、ジ－ｓｅｃ－ブチルオキシカーボネート等のパーカーボネ
ート類；２，２’－アゾビス（４－ジメチルバレロニトリル）、２，２’－アゾビス（２
－メチルブチロニトリル）１，１’－アゾビス（シクロヘキサン－１－カーボニトリル）
などのアゾ化合物等を使用することができる。
【０２０１】
　これら熱重合開始剤の使用量は、重合条件や開始剤の種類、重合性基の種類や含有量に
よって異なるが、Ａ成分１００質量部に対して０．００１～１質量部の範囲で用いること
が好適である。前記熱重合開始剤は単独で使用しても良いし、複数を混合して用いても良
い。
【０２０２】
　また、紫外線等の光照射により重合させる場合には、光重合開始剤として、ベンゾイン
、ベンゾインメチルエーテル、ベンゾインブチルエーテル、ベンゾフェノール、アセトフ
ェノン４，４’－ジクロロベンゾフェノン、ジエトキシアセトフェノン、２－ヒドロキシ
－２－メチル－１－フェニルプロパン－１－オン、ベンジルメチルケタール、１－（４－
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イソプロピルフェニル）－２－ヒドロキシ－２－メチルプロパン－１－オン、１－ヒドロ
キシシクロヘキシルフェニルケトン、２－イソプロピルチオオキサントン、ビス（２，６
－ジメトキシベンゾイル）－２，４，４－トリメチル－ペンチルホスフィンオキサイド、
ビス（２，４，６－トリメチルベンゾイル）－フェニルホスフィンオキサイド、２，４，
６－トリメチルベンゾイルジフェニル－ホスフィンオキサイド、２－ベンジル－２－ジメ
チルアミノ－１－（４－モルホリノフェニル）－ブタノン等を使用することができる。
【０２０３】
　これらの光重合開始剤の使用量は、重合条件や開始剤の種類、重合性基の種類や含有量
によって異なるが、Ａ成分１００質量部に対して０．００１～０．５質量部の範囲で用い
ることが好適である。前記ラジカル重合開始剤は単独で使用しても良いし、複数を混合し
て用いても良い。
【０２０４】
　前記に示す光重合開始剤を使用した場合には、フォトクロミック接着シート（層）で光
学シート又は光学フィルム同士を接合する際に、光照射することにより、重合を促進させ
ることができる。具体的には、メタルハライドランプ、超高圧水銀ランプ、高圧水銀ラン
プ、中圧水銀ランプ、キセノンランプ等の有電極ランプ、または無電極ランプ等を光源と
して用い、光重合開始剤を含むフォトクロミック接着シート（層）で接合された２枚の光
学シート又は光学フィルムに対し、光照射を実施すればよい。光照射する雰囲気は、酸素
存在下でも構わないが、窒素などの不活性ガスで置換することも可能である。さらに、光
照射後に、加熱処理などを実施しても構わない。
【０２０５】
　（エポキシ基の重合開始剤）
　ウレタンポリマー（Ａ）がエポキシ基を有する場合には、重合開始剤として、従来のエ
ポキシ化合物の重合に用いられる硬化剤を制限なく使用することができる。
【０２０６】
　エポキシ樹脂の硬化剤としては、フェノール樹脂系硬化剤、ポリアミン系硬化剤、ポリ
カルボン酸系硬化剤、イミダゾール系硬化剤等を挙げることができる。
【０２０７】
　具体的には、フェノール樹脂系のものとしては、フェノールノボラック樹脂、クレゾー
ルノボラック樹脂、ポリｐ－ビニルフェノール等があげられ、ポリアミン系硬化剤として
はジエチレントリアミン、トリエチレンテトラミン、テトラエチレンペンタミン、ジシア
ンジアミド、ポリアミドアミン（ポリアミド樹脂）、メラミン樹脂、ケチミン化合物、イ
ソホロンジアミン、ｍ－キシレンジアミン、ｍ－フェニレンジアミン、１，３－ビス（ア
ミノメチル）シクロヘキサン、Ｎ－アミノエチルピペラジン、４，４′－ジアミノジフェ
ニルメタン、４，４′－ジアミノ－３，３′―ジエチルジフェニルメタン、ジアミノジフ
ェニルスルフォン、ジシアンジアミド等があげられ、ポリカルボン酸系硬化剤としては、
無水フタル酸、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、３，６－
エンドメチレンテトラヒドロ無水フタル酸、ヘキサクロルエンドメチレンテトラヒドロ無
水フタル酸、メチル－３，６－エンドメチレンテトラヒドロ無水フタル酸があげられ、ま
たイミダゾール系硬化剤としては、２－メチルイミダゾール、２－エチルへキシルイミダ
ゾール、２－ウンデシルイミダゾール、２－フェニルイミダゾール、１－シアノエチル－
２－フェニルイミダゾリウム・トリメリテート、２－フェニルイミダゾリウム・イソシア
ヌレート等があげられる。
【０２０８】
　これらの硬化剤の使用量は、Ａ成分１００質量部に対して０．００１～１．０質量部の
範囲で用いることが好適である。前記硬化剤は単独で使用しても良いし、複数を混合して
用いても良い。
【０２０９】
　前記に示す硬化触媒、熱重合開始剤、及び硬化剤などの重合開始剤を使用した場合には
、フォトクロミック接着シート（層）で光学シート又は光学フィルム同士を接合する際に
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、オーブンなどで加熱することにより重合を促進することができる。具体的には、９０℃
以上で３０分以上加熱することが好ましく、より好ましくは１００℃以上で１時間以上加
熱を行うのが良い。
【０２１０】
　（重合性基を有するモノマー）
　本発明のフォトクロミック組成物では、重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ成分）
以外に、重合性基を有するモノマーを別途添加することが可能である。
【０２１１】
　重合性基を有するモノマーの重合性基は、既述のシラノール基あるいは加水分解してシ
ラノール基を形成しうる基、（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基から選
ばれる。重合性基を有するモノマーとしては、上記した重合性基を有するモノマーであれ
ばよいが、例えば、公知のアルコキシシラン化合物、（メタ）アクリレートモノマー、エ
ポキシ系モノマー、及びビニルモノマーを何ら制限なく使用することができる。
【０２１２】
　Ａ成分にシラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基を有するウレ
タンポリマーを使用する場合には、重合性基を有するモノマーとしてアルコキシシラン化
合物を使用することが好ましい。該アルコキシシラン化合物を例示すれば、γ－グリシド
キシプロピルトリメトキシシラン、γ－グリシドキシプロピルメチルジメトキシシラン、
γ－グリシドキシプロピルメチルジエトキシシラン、γ－グリシドキシプロピルトリエト
キシシラン、β－(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、ジメチ
ルジメトキシシラン、メチルトリメトキシシラン、テトラメトキシシラン、メチルジメト
キシシラン、ジメチルジエトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、テトラエトキシシ
ラン、ｎ－ヘキシルトリメトキシシラン、n－オクチルトリメトキシシラン、ｎ－デシル
トリメトキシシラン、ｎ－オクタデシルトリメトキシシラン、エチルトリエトキシシラン
、フェニルトリエトキシシラン、γ－メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン、γ－
メルカプトプロピルトリメトキシシラン、ビス（トリエトキシシリル）エタン、ビス（ト
リメトキシシリル）エタン等のアルコキシシラン化合物が挙げられる。
【０２１３】
　Ａ成分に（メタ）アクリレート基、ビニル基を有するウレタンポリマーを使用する場合
には、重合性基を有するモノマーとして（メタ）アクリレートモノマー、及びビニルモノ
マーを使用することが好ましい。該（メタ）アクリレートモノマー、及び該ビニルモノマ
ーを例示すれば、グリシジル（メタ）アクリレート、メチレングリシジル（メタ）アクリ
レート、エチレングリシジル（メタ）アクリレート、トリメチロールプロパントリ（メタ
）アクリレート、テトラメチロールメタントリ（メタ）アクリレート、トリメチロールプ
ロパントリ（メタ）アクリレート、テトラメチロールメタンテトラ（メタ）アクリレート
、ペンタエリスリトールトリ（メタ）アクリレート、ペンタエリスリトールテトラ（メタ
）アクリレート、平均分子量２５０～１０００のポリエチレングリコールジ（メタ）アク
リレート、平均分子量２５０～１０００のポリテトラメチレングリコールジ（メタ）アク
リレート、平均分子量２５０～１０００のポリプロピレングリコールジ（メタ）アクリレ
ート、２，２－ビス[４－（メタ）アクリロキシ・ポリエトキシ）フェニル]プロパン、２
，２－ビス[４－（メタ）アクリロキシ・ジエトキシ）フェニル]プロパン、エチレングリ
コールジ（メタ）アクリレート、ジエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、トリエ
チレングリコールジ（メタ）アクリレート、テトラエチレングリコールジ（メタ）アクリ
レート、１，６－ヘキサンジオールジ（メタ）アクリレート、スチレン、α－メチルスチ
レン、メチルビニルベンゼン、エチルビニルベンゼン、α－クロロスチレン、クロロビニ
ルベンゼン、ビニルベンジルクロライド、パラジビニルベンゼン、メタジビニルベンゼン
などが挙げられる。
【０２１４】
　また、各種ウレタン（メタ）アクリレートモノマーを使用することもでき、該ウレタン
（メタ）アクリレートモノマーとしては、ヘキサメチレンジイソシアネート、イソホロン
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ジイソシアネート、リジンイソシアネート、２，２，４－ヘキサメチレンジイソシアネー
ト、ジシクロヘキシルメタンジイソシアネート、ノルボルネンジイソシアネートまたはメ
チルシクロヘキサンジイソシアネートと、炭素数２～４のエチレンオキシド、プロピレン
オキシド、ヘキサメチレンオキシドの繰り返し単位を有するポリアルキレングルコール、
或いはポリカプロラクトンジオール等のポリエステルジオール、ポリカーボネートジオー
ル、ポリブタジエンジオール等の公知のジオール類とを反応させたウレタンプレポリマー
を、２－ヒドロキシ（メタ）アクリレートで更に反応させ、分子量を１３００～１０００
０の範囲で調整したウレタンジ（メタ）アクリレートなどを挙げることができる。
【０２１５】
　Ａ成分にエポキシ基を有するウレタンポリマーを使用する場合には、重合性基を有する
モノマーとしてエポキシ系モノマーを使用することが好ましい。該エポキシ系モノマーを
例示すれば、１，６－ヘキサンジオールジグリシジルエーテル、エチレングリコールジグ
リシジルエーテル、ジエチレングリコールジグリシジルエーテル、トリエチレングリコー
ルジグリシジルエーテル、テトラエチレングリコールジグリシジルエーテル、ノナエチレ
ングリコールジグリシジルエーテル、プロピレングリコールジグリシジルエーテル、ジプ
ロピレングリコールジグリシジルエーテル、トリプロピレングリコールジグリシジルエー
テル、テトラプロピレングリコールジグリシジルエーテル、ノナプロピレングリコールジ
グリシジルエーテル、ネオペンチルグリコールジグリシジルエーテル、ネオペンチルグリ
コールヒドロキシヒバリン酸エステルのジグリシジルエーテル、トリメチロールプロパン
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、グリセロール
ジグリシジルエーテル、グリセロールトリグリシジルエーテル、ジグリセロールジグリシ
ジルエーテル、ジグリセロールトリグリシジルエーテル、ジグリセロールテトラグリシジ
ルエーテル、ペンタエリスリトールジグリシジルエーテル、ペンタエリスリトールトリグ
リシジルエーテル、ペンタエリスリトールテトラグリシジルエーテル、ジペンタエリスリ
トールテトラグリシジルエーテル、ソルビトールテトラグリシジルエーテル、トリス（２
－ヒドロキシエチル）イソシアヌレートのジグリシジルエーテル、トリス（２－ヒドロキ
シエチル）イソシアヌレートのトリグリシジルエーテル等の脂肪族エポキシ化合物；イソ
ホロンジオールジグリシジルエーテル、ビス－２，２－ヒドロキシシクロヘキシルプロパ
ンジグリシジルエーテル等の脂環族エポキシ化合物；レゾルシンジグリシジルエーテル、
ビスフェノールＡジグリシジルエーテル、ビスフェノールＦジグリシジルエーテル、ビス
フェノールＳジグリシジルエーテル、オルトフタル酸ジグリシジルエステル、フェノール
ノボラックポリグリシジルエーテル、クレゾールノボラックポリグリシジルエーテル等の
芳香族エポキシ化合物等が挙げられる。
【０２１６】
　なお、前記重合性基を有するモノマーは、フォトクロミック組成物に含まれる重合性基
を有する全成分１００ｇ当たり、重合性基のモル数が前記範囲を満足するように配合する
必要がある。前記ウレタンポリマー（Ａ）のみで重合性基のモル数が前記範囲を満足する
場合には、重合性基を有するモノマーは、配合しなくてもよいし、重合性基を有する全成
分１００ｇ当たり、重合性基のモル数が前記範囲を満足するように配合することもできる
。重合性基を有するモノマーを配合する場合、好ましい範囲としては、前記範囲を満足し
、かつ、重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ）１００質量部に対して、０．１～３０
質量部、好ましくは１～１５質量部である。
【０２１７】
　（その他の成分）
　さらに、本発明で使用するフォトクロミック組成物には、フォトクロミック化合物の耐
久性の向上、発色速度の向上、退色速度の向上や製膜性のために、界面活性剤、酸化防止
剤、ラジカル捕捉剤、紫外線安定剤、紫外線吸収剤、離型剤、着色防止剤、帯電防止剤、
蛍光染料、染料、顔料、香料、可塑剤等の添加剤を添加しても良い。添加するこれら添加
剤としては、公知の化合物が何ら制限なく使用される。
【０２１８】
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　例えば、界面活性剤としては、ノニオン系、アニオン系、カチオン系の何れも使用でき
るが、フォトクロミック組成物への溶解性からノニオン系界面活性剤を用いるのが好まし
い。好適に使用できるノニオン性界面活性剤を具体的に挙げると、ソルビタン脂肪酸エス
テル、グリセリン脂肪酸エステル、デカグリセリン脂肪酸エステル、プロピレングリコー
ル・ペンタエリスリトール脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンソルビタン脂肪酸エステ
ル、ポリオキシエチレンソルビット脂肪酸エステル、ポリオキシエチレングリセリン脂肪
酸エステル、ポリエチレングリコール脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンアルキルエー
テル、ポリオキシエチレンフィトステロール・フィトスタノール、ポリオキシエチレンポ
リオキシプロピレンアルキルエーテル、ポリオキシエチレンアルキルフェニルエーテル、
ポリオキシエチレンヒマシ油・硬化ヒマシ油、ポリオキシエチレンラノリン・ラノリンア
ルコール・ミツロウ誘導体、ポリオキシエチレンアルキルアミン・脂肪酸アミド、ポリオ
キシエチレンアルキルフェニルホルムアルデヒド縮合物、単一鎖ポリオキシエチレンアル
キルエーテル、さらにはシリコーン系やフッ素系の界面活性剤等を挙げることができる。
界面活性剤の使用に当たっては、２種以上を混合して使用してもよい。界面活性剤の添加
量は、重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ成分）１００質量部に対し、０．００１～
１質量部の範囲が好ましい。
【０２１９】
　また、酸化防止剤、ラジカル捕捉剤、紫外線安定剤、紫外線吸収剤としては、ヒンダー
ドアミン光安定剤、ヒンダードフェーノール酸化防止剤、フェノール系ラジカル捕捉剤、
イオウ系酸化防止剤、リン系酸化防止剤、トリアジン系化合物、ベンゾトリアゾール系化
合物、ベンゾフェノン系化合物等を好適に使用できる。これら酸化防止剤、ラジカル捕捉
剤、紫外線安定剤、紫外線吸収剤は、２種以上を混合して使用しても良い。さらにこれら
の添加剤の使用に当たっては、界面活性剤と酸化防止剤、ラジカル捕捉剤、紫外線安定剤
、紫外線吸収剤を併用して使用しても良い。これら酸化防止剤、ラジカル捕捉剤、紫外線
安定剤、紫外線吸収剤の添加量は、重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ成分）１００
質量部に対し、０．００１～２０質量部の範囲が好ましい。但し、これらの添加剤を使用
しすぎると、ポリカーボネート樹脂製の光学シート又はフィルムなどへのフォトクロミッ
ク組成物の密着性が低下するため、その添加量は好ましくは７質量部以下、より好ましく
は３質量部以下、最も好ましくは１質量部以下である。
【０２２０】
　本発明で使用するフォトクロミック組成物には、フォトクロミック接着シートと光学シ
ートの密着性を向上させる目的で、粘着剤を添加してもよい。具体的には、テルペン樹脂
、テルペンフェノール樹脂、フェノール樹脂、水添テルペン樹脂、ロジン樹脂、キシレン
樹脂、アクリル系粘着剤、シリコーン系粘着剤、ウレタン系粘着剤などが挙げられる。
【０２２１】
　本発明で使用するフォトクロミック組成物には、フォトクロミック接着シートの耐熱性
の向上、及び重合性モノマーへの溶解性を低減させる目的で、無機酸化物微粒子、及び有
機／無機複合材料などを添加してもよい。無機酸化物微粒子としては、メタノール、メチ
ルエチルケトン、プロピレングリコールモノメチルエーテルなどの等の有機溶剤に分散し
たシリカゾルなどの金属酸化物ゾル、有機／無機ハイブリッド材料としては、シリカ／メ
ラミンハイブッリド材料、シリカ／ウレタンハイブリッド材料、シリカ／アクリルハイブ
リッド材料、シリカ／エポキシ樹脂ハイブリッド材料等が挙げられる。
【０２２２】
　（フォトクロミック組成物の製造方法）
　本発明のフォトクロミック組成物は、前記Ａ成分、及びＢ成分、並びに必要に応じて使
用するＣ成分、Ｄ成分、重合性基を有するモノマー及びその他の成分を混合することによ
り製造できる。各成分を混合する順序は、特に制限されるものではない。ただし、重合開
始剤を配合する場合には、該フォトクロミック組成物を使用する直前に混合することが好
ましい。
【０２２３】
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　たとえば、有機溶媒を使用しない場合、各成分を溶融混練してフォトクロミック組成物
としペレット化することも可能である。また、そのままシート成型することも可能である
。また、有機溶剤を使用する場合には、各成分を有機溶剤に溶かすことでフォトクロミッ
ク組成物を得ることができる。
【０２２４】
　（フォトクロミック組成物に含まれる重合性基のモル数）
　以上のような方法により得られる本発明のフォトクロミック組成物は、該フォトクロミ
ック組成物に含まれる重合性基を有する全成分１００ｇ当たりの重合性基のモル数が、
（１）重合性基がシラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基のとき
は１０ミリモル以上２５０ミリモル以下であり、
（２）重合性基が（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基のときは１０ミリ
モル以上２００ミリモル以下
でなければならない。
【０２２５】
　中でも、重合性基が（メタ）アクリレート基、エポキシ基、及びビニル基の場合では、
前記範囲は、より好ましくは１０ミリモル以上１５０ミリモル、最も好ましくは２０ミリ
モル以上１００ミリモル以下である。
【０２２６】
　一方、重合性基がシラノール基あるいは加水分解してシラノール基を形成しうる基の場
合では、前記範囲は、より好ましくは２０ミリモル以上２００ミリモル以下であり、最も
好ましくは３０ミリモル以上１５０ミリモル以下である。なお、重合性基のモル数は、重
合に関与する部分のモル数を指す。そのため、例えば、重合性基がジアルコキシシリル基
の場合、ジアルコキシシリル基が１ミリモル存在するのであれば、重合性基は２ミリモル
と換算する。
【０２２７】
　本発明は、このように重合性基のモル数を特定の割合とすることにより優れた効果を発
揮する。このモル数は、本発明のフォトクロミック組成物に含まれる重合性基を有する全
成分１００ｇ当たりのモル数であり、全成分とは、ウレタンポリマー（Ａ成分）と任意に
配合する前記重合性基を有するモノマーとを合計したものである。そして、該モル数は、
下記式により各成分（ウレタンポリマー（Ａ成分）、及び重合性基を有するモノマー）に
含まれる重合性基のモル数を算出した後、それらの総和より求めた値である。
【０２２８】
　各成分の重合性基のモル数＝（当該成分１分子中に含まれる重合性基の数）×｛重合性
基を有する全成分１００ｇ当たりの当該成分の使用量（ｇ）}／（当該成分の分子量）。
【０２２９】
　なお、Ａ成分の分子量には、ＧＰＣより得られたピークトップの分子量を用いた。
【０２３０】
　フォトクロミック組成物に含まれる重合性基を有する全成分１００ｇ当たりの重合性基
のモル数は、ウレタンポリマー（Ａ成分）に導入する重合性基の数、使用量、及びピーク
トップの分子量、並びに、必要に応じて混合される重合性基を有するモノマーの配合量、
重合性基の数、分子量によって調製することができる。そのため、全成分１００ｇ当たり
の重合性基のモル数は、１分子に含まれる重合性基の数が同じである場合、低分子量のウ
レタンポリマー（Ａ成分）を使用すれば高くなり、高分子量のウレタンポリマー（Ａ成分
）を使用すれば低くなる。
【０２３１】
　該フォトクロミック組成物に含まれる重合性基のモル数が前記範囲の下限未満の場合に
は、得られるフォトクロミック接着層の架橋密度が十分ではないため、重合性モノマーに
対する耐溶剤性が十分ではない。また、重合性基のモル数が前記範囲の上限を超える場合
には、得られるフォトクロミック接着層の架橋密度が高くなり、該接着層が硬くなるため
、光学シートまたは光学フィルムへの密着性が低下する。
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【０２３２】
　このようにして得られた本発明のフォトクロミック組成物は、フォトクロミック接着剤
、特にポリカーボネート樹脂製の光学シート又はフィルムどうしを接合するためのフォト
クロミック接着剤として好適に使用できる。そして、本発明のフォトクロミック組成物か
らなる接着層を介して光学シート又は光学フィルムを互いに接合することにより、本発明
の光学物品を得ることができる。以下、該本発明の光学物品及び該光学物品の製造方法に
ついて説明する。
【０２３３】
　（本発明の光学物品）
　本発明の光学物品は、互いに対向する２枚の光学シート又は光学フィルムが本発明のフ
ォトクロミック組成物からなる接着層を介して接合されてなる積層構造を含んでなる。こ
のような光学物品としては、
　前記積層構造のみからなるフォトクロミック積層シート又はフィルム（以下、単に、フ
ォトクロミック積層体ともいう。）；
　これらフォトクロミック積層体に光学シート又はフィルムを更に積層したり、表面にハ
ードコート層などのコート層を形成したりした複合積層体；
　これらフォトクロミック積層体、及び複合積層体をプラスチックレンズ本体などの光学
基材と一体化した光学物品
　などを挙げることができる。プラスチックレンズ本体などの光学基材と一体化する方法
としては、たとえば、前記フォトクロミック積層体を金型内に装着した後にポリカーボネ
ート樹脂などの光学基材（たとえばレンズ本体）を構成するための熱可塑性樹脂を射出成
形する方法（以下、単に射出成形法ともいう。）、光学基材の表面に接着剤などにより前
記フォトクロミック積層体等を貼付する方法、フォトクロミック積層体を重合性モノマー
中に埋設し、重合性モノマーを重合する方法などを挙げることができる。以下、本発明の
光学物品を構成するこれら材料或いは部材について説明する。
【０２３４】
　（光学シート、及びフィルム）
　本発明において、光学シート、及び光学フィルムとしては、光透過性を有するシート、
及びフィルムが特に制限なく使用できるが、入手の容易性および加工のし易さなどの観点
から樹脂製のものを使用することが好適である。光学シート、及び光学フィルムの原料と
して好適な樹脂を例示すれば、ポリカーボネート樹脂、ポリエチレンテレフタレート樹脂
、ナイロン樹脂、トリアセチルセルロース樹脂、アクリル樹脂、ウレタン樹脂、アリル樹
脂、エポキシ樹脂、ポリビニルアルコール樹脂などが挙げられる。その中でも、密着性が
良好で射出成形法に対する適用性が高いという理由からポリカーボネート樹脂が特に好ま
しい。また、偏光フィルム（例えば、ポリビニルアルコール製の偏光フィルムをトリアセ
チルセルロース樹脂フィルムではさんだもの）も、本発明の光学フィルムとして使用する
ことが可能である。
【０２３５】
　また、本発明における互いに対向する２枚の光学シートは、同一の樹脂からなるシート
であってもよいし、異なる樹脂からなるシートであってもよい。
【０２３６】
　この光学シート又は光学フィルムの厚みは、特に制限されるものではないが、通常、５
０μｍ～１ｍｍであり、０．１ｍｍ～０．５ｍｍであることが好ましい。５０μｍより薄
い場合には、母材となる重合性モノマー中に該光学シートまたはフィルムを埋設した状態
で硬化させる際に、光学シート又はフィルムに歪が生じる場合がある。その一方で、光学
シート又はフィルムの厚さが１ｍｍを超える場合、得られるフォトクロミックレンズが厚
くなり、また曲面加工が困難となる場合がある。
【０２３７】
　また、本発明で使用される光学シート又は光学フィルムは、公知の手法で改質したもの
を使用することもできる。例えば、前記フォトクロミック組成物による密着性をさらに向
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上させるため、表面を改質したものを使用することができる。改質の手法としては、特に
限定されないが、プラズマ放電処理、コロナ処理、火炎処理、酸、アルカリ薬液等による
化学的処理などを挙げることができる。また、密着性向上の他、その他の機能を持たせる
ために、多層の光学シート又はフィルム、塗膜層を有する光学シート又はフィルムを使用
することもできる。
【０２３８】
　（フォトクロミック積層体の製造方法）
　本発明におけるフォトクロミック積層体は、互いに対向する２枚の光学シート又は光学
フィルムを本発明のフォトクロミック組成物からなる接着層（フォトクロミック接着シー
トともいう）を介して接合させることにより製造される。なお、前記接着層の厚さは、フ
ォトクロミック化合物の発色濃度、耐候性および接着強度などの観点から、５～１００μ
ｍ、特に１０～５０μｍとすることが好ましい。
【０２３９】
　前記接着層は、用いるフォトクロミック組成物の性状に応じて、次のような方法により
得ることができる。すなわち、有機溶媒を配合することなどにより本発明のフォトクロミ
ック組成物が適度の粘度に調製されている場合には、一方の光学シート又は光学フィルム
上に本発明のフォトクロミック組成物を塗布し、必要に応じて（加熱）乾燥をなった後、
他の光学シート又は光学フィルムを圧着（加熱圧着）すればよい。このとき、フォトクロ
ミック組成物の塗布方法としては、スピンコート法、スプレーコート法、ディップコート
法、ディップ－スピンコート法、ドライラミネート法などの公知の方法が何ら制限なく用
いられる。フォトクロミック組成物を塗布、さらに乾燥は、室温～１００℃の温度で、１
０～１００％ＲＨの湿度下で実施されることが好ましい。特に、Ｃ成分を添加している場
合には、乾燥をこの条件で実施することにより、Ｃ成分の加水分解反応を促進し、より強
固な密着力が得られる。乾燥時にも、一部、重合性基は反応しているものと考えられる。
【０２４０】
　また、有機溶媒を含む本発明のフォトクロミック組成物を使用する場合には、
　平滑な基材上に本発明のフォトクロミック組成物を延展せしめた後に、乾燥して有機溶
媒（Ｄ）を除去し、さらに平滑な基材を剥離することによって、重合性基を有するポリウ
レタン樹脂（Ａ）、フォトクロミック化合物（Ｂ）及び必要に応じて配合される重合性基
を有するモノマーとを含むフォトクロミック接着シートを準備する工程、及び互いに対向
する２枚の光学シート又は光学フィルムの間に前記フォトクロミック接着シートを介在さ
せて、該２枚の光学シート又は光学フィルムを接合した後、重合性基を重合させる工程を
実施することにより、本発明の積層体を製造することもできる。
【０２４１】
　前記平滑な基材の材質としては、本発明で使用する溶剤に耐性があるもの、また本発明
のウレタンポリマーが剥離しやすいものが好ましく、具体的に例示すれば、ガラス、ステ
ンレス、ポリテトラフルオロエチレン、ポリエチレンテレフタレート、ポリエチレン、ポ
リプロピレン、さらにはシリコン系やフッ素系などの剥離性を向上させるコート層を積層
させたプラスチックフィルムなどが挙げられる。このような方法を採用した場合には、溶
媒の種類及び光学シート又は光学フィルムの種類によらず、溶媒の使用に起因する悪影響
を排除することが可能である。
【０２４２】
　次に、平滑な基材上で作製したフォトクロミック接着シートは、該基材から剥離し、互
いに対向する２枚の光学シート又は光学フィルムの間に介在させる。そして、光学シート
又は光学フィルムを、公知の方法、例えば、圧着（加熱圧着）することにより、接合すれ
ばよい。この際、フォトクロミック接着シートに含まれる前記ウレタンポリマー及び必要
に応じて配合される重合性基を有するモノマーの重合性基が重合する条件下にすることに
より、積層構造を形成する。
【０２４３】
　前記ウレタンポリマー（Ａ）及び必要に応じて配合される重合性基を有するモノマーの
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重合性基が重合する条件下とは、各重合性基が重合するような条件下にしてやればよい。
通常、前記重合性基は重合性がよいため、重合開始剤を含む状態で加熱、光照射を行えば
よい。重合開始剤は、各重合性基に応じて適用すればよく、前記に説明したものを使用す
ればよい。具体的には、加熱を行う場合には、４０℃以上１３０℃以下とすることが好ま
しく、対流式オーブン中などで加熱処理を行えばよい。
また、光照射を行う場合には、不活性ガス、または空気中で、メタルハライド、高圧水銀
ランプ、または無電極ランプ等の光源を用い、光照射を実施すればよい。さらに、光照射
後に、加熱処理などを実施しても構わない。前述の加熱、及び／又は光照射を実施するこ
とにより、光学フィルム又は光学フィルムをより強固に接合することができる。
【０２４４】
　なお、有機溶媒を含まない本発明のフォトクロミック組成物を使用する場合には、共押
し出し成型などにより、フォトクロミック接着シートを作製することも可能である。
【０２４５】
　以上のような方法により得られたフォトクロミック積層体は、そのまま使用することも
できるが、以下の方法により、その状態を安定化させて使用することもできる。この安定
化処理の際に、重合性基を反応させることもできる。具体的には、接合したばかりの積層
体を２０℃以上６０℃以下の温度で１２時間以上静置しておくことが好ましい。静置する
時間の上限は、特に制限されるものではないが、５０時間もあれば十分である。また、静
置に際しては、常圧で静置することも可能であるし、真空下で静置することも可能である
。さらに、この静置した積層体を８０℃以上１３０℃以下の温度下、３０分以上３時間以
下放置しておくことが好ましい（以下、加熱処理とする）。この加熱処理により、重合性
基は、ほとんど重合すると考えられる。そのため、互いに対向する２枚の光学シート又は
光学フィルムの間に前記フォトクロミック接着シートを介在させ、その後、接合した積層
体を、前記条件で静置した後、前記加熱処理を行うことにより、フォトクロミック積層体
とすることもできる。
【０２４６】
　また、光重合開始剤を使用した場合には、該加熱処理を光照射下で実施することもでき
るし、該加熱処理後、光照射を行うこともできる。また、前記イソシアネート化合物（Ｃ
）を使用する場合には、前記フォトクロミック積層体に残存するイソシアネート基を完全
に消失させるために、温度２０～１００℃、湿度４０～１００％ＲＨ下に追加で放置して
おくことが好ましい。さらには、加湿処理後に、常圧下、もしくは真空下において、４０
～１３０℃で静置することにより、積層シート中に存在する過剰の水分を除去することが
できる。
【０２４７】
　また、本発明においては、密着性を向上させる観点から、分子内に少なくとも１つのイ
ソシアネート基を有するイソシアネート化合物（Ｃ）成分を本発明のフォトクロミック組
成物に添加することが好ましく、この場合においても前記と同様にして本発明のフォトク
ロミック積層体を製造することができる。この際、フォトクロミック接着性シート、及び
該フォトクロミック積層体を準備する工程を水分（湿気）の存在下にて実施した場合には
、該フォトクロミック接着性シート、及び該フォトクロミック積層体に含まれる前記イソ
シアネート化合物（Ｃ）は、少なくとも一部が反応生成物になっている。
【０２４８】
　（フォトクロミック積層体の使用例（フォトクロミックレンズの製造））
　前記フォトクロミック積層シートは、少なくともその一方の面に、光学基材を接合して
使用することが好ましい。該光学基材としては、上述のようなポリカーボネート樹脂など
の熱可塑性樹脂が挙げられる。この場合、射出成型・熱圧着により、熱可塑性樹脂をフォ
トクロミック積層体上に積層することができる。本発明のフォトクロミック組成物よりな
る接着シートは、密着性、耐熱性が向上しているため、このような方法でフォトクロミッ
クレンズを製造する場合に好適に使用できる。
　また、前記フォトクロミック積層体は、重合性モノマー中に埋設した後、該重合性モノ
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性モノマーとしては、（メタ）アクリレートモノマー組成物、アリルモノマー組成物、チ
オウレタン系モノマー組成物、ウレタン系モノマー組成物、チオエポキシ系モノマー組成
物などの熱硬化性樹脂を形成できるものを挙げることができる。本発明のフォトクロミッ
ク組成物よりなる接着シートは、耐溶剤性が向上しているため、このような方法でフォト
クロミックレンズを製造する場合にも好適に使用できる。
【実施例】
【０２４９】
　以下に例示するいくつかの実施例によって、本発明をさらに詳しく説明する。これらの
実施例は、単に、本発明を説明するためのものであり、本発明の精神及び範囲は、これら
実施例に限定されるものではない。以下に、実施例及び比較例で各成分として使用した化
合物等の略号を纏める。
【０２５０】
　（Ａ１成分；ポリオール化合物）
ＰＬ１：旭化成ケミカルズ株式会社製「デュラノール（登録商標）」（１，５－ペンタン
ジオールとヘキサンジオールを原料とするポリカーボネートジオール、数平均分子量８０
０）。
ＰＬ２：ダイセル化学工業株式会社製「プラクセル（登録商標）」（ポリカプロラクトン
ジオール、数平均分子量８３０）。
ＰＬ３：旭硝子株式会社製ポリプロピレンジオール（数平均分子量７００）。
【０２５１】
　（Ａ２成分；ポリイソシアネート化合物）
ＮＣＯ１：イソホロンジイソシアネート。
ＮＣＯ２：ジシクロヘキシルメタン４，４’－ジイソシアネート。
ＮＣＯ３：トルエン－２，４－ジイソシアネート。
【０２５２】
　（Ａ３成分；鎖延長剤）
ＣＥ１：イソホロンジアミン。
ＣＥ２：４，４’－メチレンビス（シクロヘキシルアミン）。
【０２５３】
　Ａ４成分；重合性基を有する重合性付与化合物
ＲＣ１：アミノプロピルトリメトキシシラン。
ＲＣ２：２－ヒドロキシエチルアクリレート。
ＲＣ３：ブタンジオールモノグリシジルエーテル。
ＲＣ４：アリルアルコール。
ＲＣ５：Ｎ－β（アミノエチル）－γ－アミノプロピルトリエメトキシシラン。
ＲＣ６：下記式で示される化合物
【０２５４】
【化１８】

【０２５５】
ＲＣ７：下記式で示される化合物
【０２５６】
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【化１９】

【０２５７】
ＲＣ８：下記式で示される化合物
【０２５８】

【化２０】

【０２５９】
ＲＣ９：下記式で示される化合物
【化２１】

　（Ａ５成分；反応停止剤）
Ｓ１；１－メチル－２，２，６，６－テトラメチル－４－アミノピペリジン。
【０２６０】
　（Ｂ成分：フォトクロミック化合物）
ＰＣ１：下記式で示される化合物。
【０２６１】
【化２２】

【０２６２】
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　（Ｃ成分；イソシアネート化合物）
Ｃ１：イソホロンジイソシアネート（分子量２２２）。
Ｃ２：ジシクロヘキシルメタン４，４’－ジイソシアネート（分子量２６２）。
【０２６３】
　（Ｄ成分：有機溶媒）
Ｄ１：プロピレングリコール－モノ－メチルエーテル。
Ｄ２：ＴＨＦ（テトラヒドロフラン）。
【０２６４】
　（重合性基を有するモノマー）
Ｍ１：γ－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン。
Ｍ２：メチルトリメトキシシラン。
Ｍ３：エチレングリコールジアクリレート。
Ｍ４：１，６－ヘキサンジオールジグリシジルエーテル。
【０２６５】
　（重合開始剤）
Ｐ１：０．００１Ｎ塩酸水溶液。
Ｐ２：ジ－tert-ブチルパオキシジカーボネート。
Ｐ３：ジエチレントリアミン。
Ｐ４：ジイソプロピルパーオキシジカーボネート。
Ｐ５：Ｉｒｇａｃｕｒｅ１８００｛１－ヒドロキシシクロヘキシルフェニルケトンとビス
（２，６－ジメトキシベンゾイル）－２，４，４－トリメチル－ペンチルフォスフィンオ
キサイドの混合物（重量比３：１）｝。
【０２６６】
　（Ａ成分：重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ１）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量８０
０のポリカーボネートポリオール（ＰＬ１）２３４ｇ、イソホロンジイソシアネート（Ｎ
ＣＯ１）１００ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８０℃で６時間反応させ、プレポリマーを得
た。その後、ＴＨＦ１５００ｍｌを加えた後、窒素雰囲気下でイソホロンジアミン（ＣＥ
１）１５．３ｇを滴下しながら加え、滴下終了後２５℃で１時間反応させ、分子鎖の末端
にイソシアネート基を有するウレタンポリマーを合成した。
【０２６７】
　次いで、前記溶液に窒素雰囲気下にて、アミノプロピルトリメトキシシラン（ＲＣ１）
１６．１ｇを加え、２５℃にて１時間反応させた後、溶媒を減圧留去することで、ウレタ
ン樹脂の末端にトリメトキシシリル基を有するウレタンポリマー（Ｕ１）を得た。得られ
た重合性基を有するウレタンポリマーの分子量は、ポリオキシエチレン換算で５千（理論
値；５千）であった。ここで言う分子量の理論値とは、原料に用いたＡ１成分、Ａ２成分
、Ａ３成分、及びＡ４成分が、架橋することなく理論的に直線状にウレタンポリマーを生
成した場合の分子量のことである。
【０２６８】
　（Ａ成分：重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ２～Ｕ４、Ｕ１４～Ｕ２１、及びＵ
２６）の合成）
　表１に示すポリオール化合物（Ａ１成分）、ポリイソシアネート化合物（Ａ２成分）、
鎖延長剤（Ａ３成分）、重合性基を有する化合物（Ａ４成分）、及び反応溶媒を用い、表
１に示す反応条件を用いた以外は、前述のＵ１の合成方法と同様にして、Ｕ２～Ｕ４、Ｕ
１４～Ｕ２１、及びＵ２６の合成を実施した。得られた重合性基を有するウレタンポリマ
ーの合成条件についても表１に示した。
【０２６９】
　（Ａ成分：重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ５）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量８０
０のポリカーボネートポリオール（ＰＬ１）２３４ｇ、イソホロンジイソシアネート（Ｎ
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ＣＯ１）１００ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８０℃で６時間反応させ、プレポリマーを得
た。その後、ＴＨＦ１５００ｍｌを加えた後、窒素雰囲気下でイソホロンジアミン（ＣＥ
１）１５．３ｇを滴下しながら加え、滴下終了後２５℃で１時間反応させ、分子鎖の末端
にイソシアネート基を有するウレタンポリマーを合成した。
【０２７０】
　次いで、前記溶液に窒素雰囲気下にて、アミノプロピルトリメトキシシラン（ＲＣ１）
１６．１ｇを加え、２５℃にて１時間反応させた後、１－メチル－２，２，６，６－テト
ラメチル－４－アミノピペリジン（Ｓ１）７．７ｇを加え、２５℃にて１時間反応させた
後、溶媒を減圧留去することで、ウレタン樹脂の末端にトリメトキシシリル基とピペリジ
ン環を有するウレタンポリマー（Ｕ５）を得た。得られた重合性基を有するウレタンポリ
マー（Ｕ５）の分子量は、ポリオキシエチレン換算で５千（理論値；５千）であった。
【０２７１】
　（Ａ成分：重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ６～Ｕ１３）の合成）
　表１に示すポリオール化合物（Ａ１成分）、ポリイソシアネート化合物（Ａ２成分）、
鎖延長剤（Ａ３成分）、重合性基を有する化合物（Ａ４成分）、反応停止剤（Ａ５成分）
、及び反応溶媒を用い、表１に示す反応条件を用いた以外は、前述のＵ５の合成方法と同
様にして、Ｕ６～Ｕ１３の合成を実施した。得られた重合性基を有するウレタンポリマー
の合成条件についても表１に示した。
【０２７２】
　（Ａ成分：重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ２２）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量８０
０のポリカーボネートポリオール（ＰＬ１）２３４ｇ、イソホロンジイソシアネート（Ｎ
ＣＯ１）１００ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８０℃で６時間反応させ、プレポリマーを得
た。その後、ＴＨＦ１５００ｍｌを加えた後、窒素雰囲気下でＮ－β（アミノエチル）－
γ－アミノプロピルトリエトキシシラン（ＲＣ５）を１５ｇ滴下しながら加え、滴下終了
後２５℃で２時間反応させ、さらに、イソホロンジアミン（ＣＥ１）１１．５ｇを滴下し
ながら加え、滴下終了後２５℃で１時間反応させ、その後１－メチル－２，２，６，６－
テトラメチル－４－アミノピペリジン（Ｓ１）７．７ｇを加え、２５℃にて１時間反応さ
せ、溶媒を減圧留去することで、ウレタンポリマーの側鎖にトリメトキシシリル基を有す
るウレタンポリマー（Ｕ２２）を得た。得られた重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ
２２）の分子量は、ポリオキシエチレン換算で１．７万（理論値；１．６万）であった。
【０２７３】
　（Ａ成分：重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ２３、Ｕ２４、及びＵ２７）の合成
）
　表１に示すポリオール化合物（Ａ１成分）、ポリイソシアネート化合物（Ａ２成分）、
鎖延長剤（Ａ３成分）、重合性基を有する化合物（Ａ４成分）、反応停止剤（Ａ５成分）
、及び反応溶媒を用い、表１に示す反応条件を用いた以外は、前述のＵ２２の合成方法と
同様にして、Ｕ２３、Ｕ２４、及びＵ２７の合成を実施した。得られた重合性基を有する
ウレタンポリマーの合成条件についても表１に示した。
【０２７４】
　（Ａ成分：重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ２５）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量８０
０のポリカーボネートポリオール（ＰＬ１）２３４ｇ、イソホロンジイソシアネート（Ｎ
ＣＯ１）８５ｇ、アリルアルコールと１，３，６－ヘキサメチレントリイソシアネートの
反応から得られたジイソシアネート化合物（ＲＣ８）１８ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８
０℃で６時間反応させ、プレポリマーを得た。　その後、ＴＨＦ１５００ｍｌを加えた後
、窒素雰囲気下でイソホロンジアミン（ＣＥ１）２３ｇを滴下しながら加え、滴下終了後
２５℃で１時間反応させ、その後１－メチル－２，２，６，６－テトラメチル－４－アミ
ノピペリジン（Ｓ１）７．７ｇを加え、２５℃にて１時間反応させ、溶媒を減圧留去する
ことで、ウレタン樹脂の側鎖にアリル基を有するウレタンポリマー（Ｕ２５）を得た。得
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算で１．５万（理論値；１．６万）であった。
【０２７５】
　また、得られたポリウレタン樹脂Ｕ１～Ｕ２７のＡ１、Ａ２、Ａ３、Ａ４及びＡ５成分
の配合割合、分子量、及び重合性基の含有量の結果を表２にまとめた。
【０２７６】
【表１】

【０２７７】
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【表２】

【０２７８】
　実施例１
　（フォトクロミック組成物の調製）
　重合性基を有するウレタンポリマー（Ｕ１）５ｇに、有機溶剤としてＴＨＦ２０ｇを添
加し、６０℃で攪拌しながら、超音波により溶解した。重合性基を有するウレタンポリマ
ー（Ｕ１）が溶解したのを確認後、室温まで冷却し、フォトクロミック化合物（ＰＣ１）
０．２５ｇ、重合開始剤として０．００１Ｎ塩酸水溶液０．０５ｇを加え、攪拌混合して
フォトクロミック組成物を得た。
【０２７９】
　（フォトクロミック積層体（光学物品）の作製）
　得られたフォトクロミック組成物を、ＰＥＴ製フィルム（帝人デュポンフィルム株式会
社製ピューレックスフィルム、シリコン塗膜付）に塗布し、湿気の存在下（２３℃、湿度
５０％）の実験室において、５０℃で３０分乾燥させ、厚み約４０μｍのフォトクロミッ
ク接着シートを得た。次いで、得られたフォトクロミック接着シートを、厚み４００μｍ
のポリカーボネートシート２枚の間に挟み、４０℃で２４時間静置した後、さらに１１０
℃で６０分加熱処理することにより、目的のフォトクロミック特性を有する積層体を得た
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。
【０２８０】
　得られたフォトクロミック積層体を下記に示す方法にて評価したところ、剥離強度は初
期が１３０Ｎ／２５ｍｍ、煮沸試験後が１２０Ｎ／２５ｍｍであった。また、耐溶剤性に
ついては、いずれの重合性モノマー組成物に対しても、下記評価基準で１であり、良好で
あった。
【０２８１】
　〔評価項目；フォトクロミック積層体〕
　（剥離強度）
　得られた積層体を、２５×１００ｍｍの接着部分を有する試験片とし、試験機（オート
グラフＡＧ５０００Ｄ、島津製作所製）に装着し、クロスヘッドスピード１００ｍｍ／ｍ
ｉｎで引張り試験を行い、剥離強度を測定した。試験片として用いたフォトクロミック積
層体は、煮沸試験前後のものである。なお、煮沸試験のフォトクロミック積層体とは、フ
ォトクロミック積層体を煮沸した湯の中に１時間放置したものを指す。
【０２８２】
　（耐溶剤性）
　得られたフォトクロミック積層体を、直径６５ｍｍの円形に切断し、下記に示す各種重
合性モノマー組成物（Ｚ１～Ｚ５）中に１２時間室温で浸漬させた後、フォトクロミック
積層体の外観を目視により評価した。さらに、フォトクロミック化合物の溶出量に関して
は、高速液体クロマトグラフィーを用いて定量した。評価基準は、下記に示す通り、１～
４の４段階評価で実施した。
【０２８３】
　（耐溶剤性の評価基準）
　１；フォトクロミック積層体の端から０．２ｍｍ以下の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られるが、光学シートとフォトクロミ
ック接着剤層間の剥離は見られない。フォトクロミック化合物の溶出量は、フォトクロミ
ック積層体全体に含まれる量のうち、０．５ｗｔ％以下であった。
【０２８４】
　２；フォトクロミック積層体の端から０．５ｍｍ以下の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られるが、光学シートとフォトクロミ
ック接着剤層間の剥離は見られない。フォトクロミック化合物の溶出量は、フォトクロミ
ック積層体全体に含まれる量のうち、１．０ｗｔ％以下であった。
【０２８５】
　３；フォトクロミック積層体の端から１．０ｍｍ未満の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られるが、光学シートとフォトクロミ
ック接着剤層間の剥離は見られない。フォトクロミック化合物の溶出量は、フォトクロミ
ック積層体全体に含まれる量のうち、２．０ｗｔ％未満であった。
【０２８６】
　４；フォトクロミック積層体の端から１．０ｍｍ以上の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られ、さらに光学シートとフォトクロ
ミック接着剤層間の剥離が見られる。フォトクロミック化合物の溶出量は、フォトクロミ
ック積層体全体に含まれる量のうち、２．０ｗｔ％以上であった。
【０２８７】
　（耐溶剤性の評価に使用した重合性モノマー組成物）
　Ｚ１（アクリレートモノマー組成物）；トリメチロールプロパントリメタクリレート２
０質量部、平均分子量５２２のポリエチレングリコールジアクリレート４０質量部、及び
ウレタンアクリレート（ダイセル化学工業製ＥＢＥＣＲＹＬ４８５８）４０質量部の混合
物。
【０２８８】
　Ｚ２（アリルモノマー組成物）；ジエチレングリコールビスアリルカーボネート。
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【０２８９】
　Ｚ３（チオウレタン系モノマー組成物）；ジシクロヘキシルメタン－４ ，４ ’－ジイ
ソシアネート１００質量部、及び１，２－ビス〔（２－メルカプトエチル）チオ〕－３－
メルカプトプロパン６３．０質量部の混合物。
【０２９０】
　Ｚ４（ウレタン系モノマー組成物）；アジピン酸と１，６－ヘキサンジオールからなる
数平均分子量１０００のポリエステルポリオール　１００質量部、ジシクロヘキシルメタ
ン４，４’－ジイソシアネートの異性体混合物７８質量部、及び芳香族ジアミン硬化剤と
しての２，４－ジアミノ－３，５－ジエチル－トルエン／２，６－ジアミノ－３，５－ジ
エチル－トルエン１７質量部の混合物。
【０２９１】
　Ｚ５（チオエポキシ系モノマー組成）；ビス（β－エピチオプロピルチオ）エタン９５
質量部、２－メルカプトエタノール５質量部の混合物。
【０２９２】
　（フォトクロミックレンズ（光学物品）の製造）
　次いで、得られたフォトクロミック積層体を、直径６５ｍｍの円形に裁断し、ガスケッ
トを有するガラスモールド内（０.００Ｄ、レンズ径７０ｍｍ、肉厚３．０ｍｍに設定）
に設置し、該ガラスモールド内に設置した積層体の上下に、熱硬化性組成物として準備し
た、重合開始剤としてのジイソプロピルパーオキシジカーボネート３重量部とジエチレン
グリコールビスアリルカーボネート１００重量部の混合物を充填した。
【０２９３】
　前記熱硬化性組成物を充填したガラスモールドを空気炉中に設置し、４０～９０℃まで
２０時間かけて徐々に昇温し、さらに９０℃で１時間保持して重合を実施した。重合終了
後、ガスケットとモールドを取り外したのち、１２０℃で２時間熱処理を実施することに
より、フォトクロミックレンズを得た。
【０２９４】
　得られたフォトクロミックレンズを下記方法にて評価したところ、フォトクロミック特
性としての発色濃度は１．２であり、退色速度は５５秒であり、耐久性は９５％であった
。また、得られたフォトクロミックレンズの外観は、フォトクロミック化合物やポリウレ
タン樹脂層の溶出は見られず、下記評価基準の１であり、良好であった。
【０２９５】
　〔評価項目；フォトクロミックレンズ〕
　（フォトクロミック特性）
　得られたフォトクロミックレンズを試料とし、これに、（株）浜松ホトニクス製のキセ
ノンランプＬ－２４８０（３００Ｗ）ＳＨＬ－１００を、エアロマスフィルター（コーニ
ング社製）を介して２３℃、積層体表面でのビーム強度３６５ｎｍ＝２．４ｍＷ／ｃｍ２

、２４５ｎｍ＝２４μＷ／ｃｍ２で１２０秒間照射して発色させ、フォトクロミックレン
ズのフォトクロミック特性を測定した。
【０２９６】
　最大吸収波長（λｍａｘ）：（株）大塚電子工業製の分光光度計（瞬間マルチチャンネ
ルフォトディレクターＭＣＰＤ１０００）により求めた発色後の最大吸収波長である。該
最大吸収波長は、発色時の色調に関係する。
【０２９７】
　発色濃度〔ε（１２０）－ε（０）〕：前記最大吸収波長における、１２０秒間照射し
た後の吸光度ε（１２０）と最大吸収波長における未照射時の吸光度ε（０）との差。こ
の値が高いほどフォトクロミック性が優れていると言える。
【０２９８】
　退色速度〔ｔ１／２（ｓｅｃ．）〕：１２０秒間照射後、光の照射をとめたときに、試
料の前記最大波長における吸光度が〔ε（１２０）－ε（０）〕の１／２まで低下するの
に要する時間。この時間が短いほどフォトクロミック性が優れているといえる。
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【０２９９】
　耐久性（％）＝〔（Ａ４８／Ａ０）×１００〕：光照射による発色の耐久性を評価する
ために次の劣化促進試験を行った。すなわち、得られた積層体をスガ試験器（株）製キセ
ノンウェザーメーターＸ２５により４８時間促進劣化させた。その後、前記発色濃度の評
価を試験の前後で行い、試験前の発色濃度（Ａ０）および試験後の発色濃度（Ａ４８）を
測定し、〔（Ａ４８）／Ａ０〕×１００〕の値を残存率（％）とし、発色の耐久性の指標
とした。残存率が高いほど発色の耐久性が高い。
【０３００】
　（外観評価）
　得られたフォトクロミックレンズを目視により評価した。評価基準は、下記に示す通り
、１～４の４段階評価で実施した。
【０３０１】
　１；フォトクロミック積層体の端から０．２ｍｍ以下の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られるが、「光学シートとフォトクロ
ミック接着剤層間」、及び「光学シートと熱硬化性樹脂間」のいずれにおいても剥離は見
られない。
【０３０２】
　２；フォトクロミック積層体の端から０．５ｍｍ以下の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られるが、「光学シートとフォトクロ
ミック接着剤層間」、及び「光学シートと熱硬化性樹脂間」のいずれにおいても剥離は見
られない。
【０３０３】
　３；フォトクロミック積層体の端から１．０ｍｍ未満の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られるが、「光学シートとフォトクロ
ミック接着剤層間」、及び「光学シートと熱硬化性樹脂間」のいずれにおいても剥離は見
られない。
【０３０４】
　４；フォトクロミック積層体の端から１．０ｍｍ以上の部分で、少なくとも一部にウレ
タン樹脂、及びフォトクロミック化合物の溶出が見られ、さらに「光学シートとフォトク
ロミック接着剤層間」、及び「光学シートと熱硬化性樹脂間」のいずれかにおいて剥離が
見られる。
【０３０５】
　以上の結果を表３、及び表４にまとめた。
【０３０６】
　実施例２～４０
　表３、及び表５に示す重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ成分）、イソシアネート
化合物（Ｃ成分）、有機溶剤（Ｄ成分）、重合開始剤、及び重合性基を有するモノマーを
用いた以外は、実施例１と同様の方法でフォトクロミック組成物を調製した。なお、実施
例１と同じく、フォトクロミック化合物（ＰＣ１）を重合性基を有するウレタンポリマー
（Ａ成分）に対して５質量部（実使用量０．２５ｇ）を配合した。また、得られたフォト
クロミック組成物を使用して、実施例１と同様の方法でフォトクロミック積層体を作製し
、さらにフォトクロミックレンズを作製した。なお、重合開始剤として、Ｉｒｇａｃｕｒ
ｅ１８００（Ｐ５）を使用した場合には、下記の手順にてフォトクロミック積層体を作製
した。それらの得られた各種フォトクロミック積層体、及びフォトクロミックレンズの評
価結果を表４、及び表６に示した。
【０３０７】
　（フォトクロミック積層体（光学物品）の作製）
　得られたフォトクロミック組成物を、ＰＥＴ製フィルム（帝人デュポンフィルム株式会
社製ピューレックスフィルム、シリコン塗膜付）に塗布し、湿気の存在下（２３℃、湿度
５０％）の実験室において、５０℃で３０分乾燥させ、厚み約４０μｍのフォトクロミッ
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のポリカーボネートシート２枚の間に挟み、４０℃で２４時間静置した後、さらに１１０
℃で６０分加熱処理し、さらにポリカーボネートシート表面の４０５ｎｍにおける出力が
１５０ｍＷ／ｃｍ２になるように調整したメタルハライドランプを用いて、３分間光照射
することにより、目的のフォトクロミック特性を有する積層体を得た。
【０３０８】
【表３】

【０３０９】
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【０３１０】
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【表５】

【０３１１】



(53) JP 6029580 B2 2016.11.24

10

20

30

40

50

【表６】

【０３１２】
　比較例１、及び２
　表５に示すウレタンポリマーを用いた以外は、実施例１と同様の方法でフォトクロミッ
ク組成物を調製した。なお、実施例１と同じく、フォトクロミック化合物（ＰＣ１）を、
重合性基を有するウレタンポリマー（Ａ成分）に対して５質量部（実使用量０．２５ｇ）
、及びテトラヒドロフラン（有機溶剤、Ｄ成分；実使用量２０ｇ）を配合した。また、得
られたフォトクロミック組成物を使用して、実施例１と同様の方法でフォトクロミック積
層体を作製し、さらにフォトクロミックレンズを作製した。それらの得られた各種フォト
クロミック積層体、及びフォトクロミックレンズの評価結果を表６に示した。
【０３１３】
　比較例３
　以下の方法により、分子鎖の末端にイソシアネート基を有するウレタンプレポリマー（
Ｕ２８－ａ）、及び分子鎖の末端に水酸基を有するウレタンプレポリマー（Ｕ２８－ｂ）
を合成した。
【０３１４】
　（ウレタンプレポリマー（Ｕ２８－ａ）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量７０
０のポリオール化合物（ＰＬ３：ポリプロピレングリコール）２１１ｇ、ジシクロヘキシ
ルメタン４，４’－ジイソシアネート（ＮＣＯ２）１１８ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８
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０℃で９時間反応させ、末端にＮＣＯ基を有するウレタンプレポリマー（Ｕ２８－ａ）を
得た。ウレタンプレポリマー（Ｕ２８－ａ）の分子量は、ポリオキシエチレン換算で２，
２００（理論値；２，２００）であった。
【０３１５】
　（ウレタンプレポリマー（Ｕ２８－ｂ）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量７０
０のポリオール化合物（ＰＬ３：ポリプロピレングリコール）２４１ｇ、トルエン－２，
４－ジイソシアネート（ＮＣＯ３）３０ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８０℃で９時間反応
させ、末端にＯＨ基を有するウレタンプレポリマー（Ｕ２８－ｂ）を得た。ウレタンプレ
ポリマー（Ｕ２８－ｂ）の分子量は、ポリオキシエチレン換算で１，６００（理論値；１
，６００）であった。
【０３１６】
　以上のようにして得られたウレタンプレポリマー（Ｕ２８－ａ）、及びウレタンプレポ
リマー（Ｕ２８－ｂ）を表７に示す配合量で使用し、有機溶媒としてのＴＨＦ（Ｄ２）２
０ｇ、及びフォトクロミック化合物（ＰＣ１）０．２５ｇを使用し、実施例１と同様の方
法でフォトクロミック組成物を調整した。また、得られたフォトクロミック組成物を使用
して、実施例１と同様の方法でフォトクロミック積層体を作製し、さらにフォトクロミッ
クレンズも作製した。それらの評価結果を表７に示した。なお、使用したウレタンプレポ
リマーの合成条件については表１に示し、該ウレタンプレポリマーの各成分の割合、その
他物性は表２に示した。
【０３１７】
　比較例４
　以下の方法により、分子鎖の末端にイソシアネート基を有するウレタンプレポリマー（
Ｕ２９－ａ）、及び分子鎖の末端に水酸基を有するウレタンプレポリマー（Ｕ２９－ｂ）
を合成した。
【０３１８】
　（ウレタンプレポリマー（Ｕ２９－ａ）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量８０
０のポリオール化合物（ＰＬ１：ポリカーボネートジオール）２８９ｇ、イソホロンジイ
ソシアネート（ＮＣＯ１）１２０ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８０℃で９時間反応させ、
末端にＮＣＯ基を有するウレタンプレポリマー（Ｕ２９－ａ）を得た。ウレタンプレポリ
マー（Ｕ２９－ａ）の分子量は、ポリオキシエチレン換算で２，３００（理論値；２，３
００）であった。
【０３１９】
　（ウレタンプレポリマー（Ｕ２９－ｂ）の合成）
　撹拌羽、冷却管、温度計、窒素ガス導入管を有する三口フラスコに、数平均分子量８０
０のポリオール化合物（ＰＬ１：ポリカーボネートジオール）２７６ｇ、トルエン－２，
４－ジイソシアネート（ＮＣＯ３）３０ｇを仕込み、窒素雰囲気下、８０℃で９時間反応
させ、末端にＯＨ基を有するウレタンプレポリマー（Ｕ２９－ｂ）を得た。ウレタンプレ
ポリマー（Ｕ２９－ｂ）の分子量は、ポリオキシエチレン換算で１，８００（理論値；１
，８００）であった。
【０３２０】
　以上のようにして得られたウレタンプレポリマー（Ｕ２９－ａ）、及びウレタンプレポ
リマー（Ｕ２９－ｂ）を表７に示す配合量で使用し、有機溶媒としてのＴＨＦ（Ｄ２）２
０ｇ、及びフォトクロミック化合物（ＰＣ１）０．２５ｇを使用し、実施例１と同様の方
法でフォトクロミック組成物を調整した。また、得られたフォトクロミック組成物を使用
して、実施例１と同様の方法でフォトクロミック積層体を作製し、さらにフォトクロミッ
クレンズも作製した。それらの評価結果を表７に示した。なお、使用したウレタンプレポ
リマーの合成条件については表１に示し、該ウレタンプレポリマーの各成分の割合、その
他物性は表２に示した。
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　比較例５
　（フォトクロミック組成物の調製）
　以下の方法により、（メタ）アクリレートモノマーを用いたフォトクロミック組成物を
調整した。（メタ）アクリレートモノマーである２，２－ビス（４－メタクリロイルオキ
シペンタエトキシフェニル）プロパン／ポリエチレングリコールジアクリレート（平均分
子量５３２）／トリメチロールプロパントリメタクリレート／ウレタンオリゴマーヘキサ
アクリレート（新中村化学社工業製Ｕ－６ＨＡ、分子量１０１９）／グリシジルメタクリ
レートをそれぞれ４０ｇ／１０ｇ／２５ｇ／２０ｇ／５ｇの配合割合で配合した。この（
メタ）アクリレートモノマーの混合物５ｇに対して、フォトクロミック化合物（ＰＣ１）
０．２５ｇを加え、十分に混合した後に、重合開始剤であるＩｒｇａｃｕｒｅ１８００｛
１－ヒドロキシシクロヘキシルフェニルケトンとビス（２，６－ジメトキシベンゾイル）
－２，４，４－トリメチル－ペンチルフォスフィンオキサイドの混合物（重量比３：１）
｝を、０．０１５ｇを添加し、十分に混合した。該フォトクロミック組成物に含まれる重
合性基のモル数は、重合性基を有する全成分１００ｇ当たり５１０ミリモルであった。
【０３２２】
　（フォトクロミック積層体（光学物品）の作製）
　得られたフォトクロミック組成物を、厚み４００μｍのポリカーボネートシート上に、
スピンコート法により塗布し、窒素ガス雰囲気中で、ポリカーボネートシート表面の４０
５ｎｍにおける出力が１５０ｍＷ／ｃｍ２になるように調整したメタルハライドランプを
用いて、３分間照射し、塗膜を硬化させた。この表面がコートされたレンズを得られる薄
膜の膜厚はスピンコートの条件によって調整が可能である。この際の膜厚は、約４０μｍ
であった。このようにして得られたフォトクロミック組成物の表面に、もう一枚のポリカ
ーボネートシートを載せ、４０℃で２４時間静置した後、さらに１１０℃で６０分加熱処
理を実施した。しかし、得られたフォトクロミック積層体は全く密着性がなく、手で簡単
に剥離できるレベルであった。よって、これ以上の評価は実施しなかった。
【０３２３】
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【表７】

【０３２４】
　前記実施例１～４０から明らかなように、本発明に従って調整した、重合性基を有する
ウレタンポリマー（Ａ成分）、及びフォトクロミック化合物（Ｂ成分）を混合したフォト
クロミック組成物において、優れたフォトクロミック特性、剥離強度（密着性）、耐熱性
を有していることが分かる。
【０３２５】
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　一方、比較例１、３、及び４のように、重合性基を有さないウレタンポリマーを用いて
いるため、耐溶剤性が不十分であり、また初期及び、煮沸試験後の剥離強度においても十
分ではなかった。
【０３２６】
　比較例２では重合性基の量が多いウレタンポリマーを用いたため、また比較例５では（
メタ）アクリレートモノマーを用いたフォトクロミック組成物を使用したため、光学シー
トとフォトクロミック接着層間の密着性を得ることができなかった。
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