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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記（Ａ’）成分、（Ｂ）成分および（Ｃ）成分を含有することを特徴とするシリル化
ウレタン系水性組成物。
　（Ａ’）アニオン性基非含有ポリオール化合物（A1）、アニオン性基含有ポリオール化
合物（A2）、第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）、およ
びポリイソシアネート化合物（A4）の反応により得られるアニオン性基及び第３級アミノ
基含有ウレタンプレポリマーと、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（
A5）との反応により、前記アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーの
末端のイソシアネート基が部分的にアルコキシシリル化されて得られる末端部分的アルコ
キシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを、さらにアミ
ン系鎖延長剤（A6）により、前記末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級
アミノ基含有ウレタンプレポリマー中の残存しているイソシアネート基と、前記アミン系
鎖延長剤（A6）のアミノ基とを反応させて鎖延長したアニオン性基及び第３級アミノ基含
有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー
　（Ｂ）塩基性化合物
　（Ｃ）水
【請求項２】
　シリル化ウレタン系水性組成物が、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシ
リル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ’）におけるアニオン性基が塩基性化合物（Ｂ）に
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より中和され、且つ末端のアルコキシシリル基が水（Ｃ）により加水分解された水性シラ
ノール化ウレタンプレポリマー組成物からなっている請求項１記載のシリル化ウレタン系
水性組成物。
【請求項３】
　アニオン性基含有ポリオール化合物（A2）におけるアニオン性基がカルボキシル基であ
る請求項１又は２記載のシリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項４】
　アニオン性基含有ポリオール化合物（A2）が、ジメチロールアルカン酸である請求項１
～３の何れかの項に記載のシリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項５】
　第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）が、複数のイソシ
アネート反応性基を含有する第３級アミン系化合物である請求項１～４の何れかの項に記
載のシリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項６】
　第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）が、Ｎ，Ｎ－ビス
（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ－アルキルアミンである請求項１～５の何れかの項に記載の
シリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項７】
　イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）が、少なくとも第１級アミ
ノ基を含有するアルコキシシラン化合物と、不飽和カルボン酸エステルとの反応により得
られる第２級アミノ基含有アルコキシシラン化合物である請求項１～６の何れかの項に記
載のシリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項８】
　イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）が、第１級アミノ基及び第
２級アミノ基を含有するアルコキシシラン化合物と、不飽和カルボン酸エステルとの反応
により得られる第２級アミノ基含有アルコキシシラン化合物である請求項１～７の何れか
の項に記載のシリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項９】
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ’）におけるアニオン性基の含有量が、０．４ｍｅｑ／ｇ以上である請求項１～８の何
れかの項に記載のシリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項１０】
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ’）における第３級アミノ基の含有量が、０．１５ｍｅｑ／ｇ以上である請求項１～９
の何れかの項に記載のシリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項１１】
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ’）におけるアニオン性基と第３級アミノ基との割合が、第３級アミノ基／アニオン性
基（モル比）＝０．２～１である請求項１～１０の何れかの項に記載のシリル化ウレタン
系水性組成物。
【請求項１２】
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ’）における第３級アミノ基とアルコキシシリル基との割合が、第３級アミノ基／アル
コキシシリル基（モル比）＝１．０～５．５である請求項１～１１の何れかの項に記載の
シリル化ウレタン系水性組成物。
【請求項１３】
　前記請求項１～１２の何れかの項に記載のシリル化ウレタン系水性組成物を含有するこ
とを特徴とする水性ラッピング用接着剤。
【請求項１４】
　前記請求項１～１２の何れかの項に記載のシリル化ウレタン系水性組成物を含有するこ
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とを特徴とする水性コンタクト型接着剤。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、シリル化ウレタン系水性組成物、および水性ラッピング用接着剤並びに水性
コンタクト型接着剤に関し、より詳細には、安全性が高く、また優れたタック力を発現す
るのに要する時間が短く、初期接着性に優れ、さらに、溶剤系接着剤を使用した場合と同
等の生産性を発揮できるシリル化ウレタン系水性組成物、および水性ラッピング用接着剤
並びに水性コンタクト型接着剤に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来、ラッピング用接着剤としては、初期接着性が優れているとともに、タック力に優
れている溶剤型ウレタン樹脂系接着剤が主として用いられている。しかし、近年、環境問
題や、シックハウスの問題等から安全性の高い接着剤が望まれている。そのため、これま
で、ラッピング用接着剤として様々な水性型接着剤が提案されているが、タック発現まで
の時間が長いだけでなく、タック力が不足しており、実際には、特に工業的には使用され
ていないのが現状である。
【０００３】
　一方、本発明者らは、水性型接着剤用の樹脂組成物として、アニオン性基を含有してい
るとともに、アルコキシシリル基を末端に有しているポリマー（アニオン性基含有アルコ
キシシリル基末端ポリマー）を含有するシリル化ウレタン系水性組成物を開発した（特許
文献１参照）。このシリル化ウレタン系水性組成物では、アニオン性基含有アルコキシシ
リル基末端ポリマーが用いられているため、タック発現までの時間や、タック力に関して
は、従来の水性接着剤より改善されているものの、溶剤系の接着剤と比較した場合、未だ
充分とは言えず、そのため、使用範囲が制限されていると言える。このように、タック発
現までの時間や、タック力に関して改良する余地があり、優れたタック力を有し、且つタ
ック力発現までの時間がより一層短縮された水性型接着剤の開発が望まれている。
【０００４】
【特許文献１】特開２００３－４８９４６号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　従って、本発明の目的は、安全性が高く、また優れたタック力を発現するのに要する時
間が短く、初期接着性に優れているシリル化ウレタン系水性組成物、および水性ラッピン
グ用接着剤並びに水性コンタクト型接着剤を提供することにある。
　本発明の他の目的は、さらに、溶剤系接着剤を使用した場合と同等の生産性を発揮でき
るシリル化ウレタン系水性組成物、および水性ラッピング用接着剤並びに水性コンタクト
型接着剤を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明者らは、上記課題を解決するため鋭意検討した結果、特定のシリル化ウレタン系
水性組成物は、優れたタック力を発現するのに要する時間が短く、初期接着性に優れてお
り、また、水性であるので安全性が高く、しかも、ラッピング用接着剤として用いた場合
、溶剤系接着剤を使用した場合と同等の生産性を発揮できることを見出し、本発明を完成
させた。
【０００７】
　すなわち、本発明は、下記（Ａ’）成分、（Ｂ）成分および（Ｃ）成分を含有すること
を特徴とするシリル化ウレタン系水性組成物である。
　（Ａ’）アニオン性基非含有ポリオール化合物（A1）、アニオン性基含有ポリオール化
合物（A2）、第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）、およ
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びポリイソシアネート化合物（A4）の反応により得られるアニオン性基及び第３級アミノ
基含有ウレタンプレポリマーと、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（
A5）との反応により、前記アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーの
末端のイソシアネート基が部分的にアルコキシシリル化されて得られる末端部分的アルコ
キシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを、さらにアミ
ン系鎖延長剤（A6）により、前記末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級
アミノ基含有ウレタンプレポリマー中の残存しているイソシアネート基と、前記アミン系
鎖延長剤（A6）のアミノ基とを反応させて鎖延長したアニオン性基及び第３級アミノ基含
有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー
　（Ｂ）塩基性化合物
　（Ｃ）水
【０００９】
　このようなシリル化ウレタン系水性組成物としては、アニオン性基及び第３級アミノ基
含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ’）におけるアニオン性基が塩基
性化合物（Ｂ）により中和され、且つ末端のアルコキシシリル基が水（Ｃ）により加水分
解された水性シラノール化ウレタンプレポリマー組成物からなっていることが好適である
。
【００１０】
　本発明では、前記アニオン性基含有ポリオール化合物（A2）としては、アニオン性基が
カルボキシル基であることが好ましく、ジメチロールアルカン酸を好適に用いることがで
きる。
【００１１】
　前記第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）としては、複
数のイソシアネート反応性基を含有する第３級アミン系化合物が好ましく、さらにＮ，Ｎ
－ビス（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ－アルキルアミンが好適である。
【００１２】
　また、本発明では、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）として
は、少なくとも第１級アミノ基を含有するアルコキシシラン化合物と、不飽和カルボン酸
エステルとの反応により得られる第２級アミノ基含有アルコキシシラン化合物が好ましく
、さらに第１級アミノ基及び第２級アミノ基を含有するアルコキシシラン化合物と、不飽
和カルボン酸エステルとの反応により得られる第２級アミノ基含有アルコキシシラン化合
物が好適である。
【００１３】
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ’）において、アニオン性基の含有量としては、０．４ｍｅｑ／ｇ以上であることが好
ましく、第３級アミノ基の含有量としては、０．１５ｍｅｑ／ｇ以上であることが好まし
い。前記アニオン性基と第３級アミノ基との割合としては、第３級アミノ基／アニオン性
基（モル比）＝０．２～１が好ましい。
【００１４】
　また、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリ
マー（Ａ’）における第３級アミノ基とアルコキシシリル基との割合としては、第３級ア
ミノ基／アルコキシシリル基（モル比）＝１．０～５．５が好ましい。
【００１５】
　なお、本発明には、前記シリル化ウレタン系水性組成物を含有することを特徴とする水
性ラッピング用接着剤や、水性コンタクト型接着剤が含まれる。尚、本明細書には、上記
発明の他に下記（Ａ）成分、（Ｂ）成分および（Ｃ）成分を含有することを特徴とするシ
リル化ウレタン系水性組成物についても記載する。
　（Ａ）アニオン性基非含有ポリオール化合物（A1）、アニオン性基含有ポリオール化合
物（A2）、第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）、ポリイ
ソシアネート化合物（A4）、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）



(5) JP 4737923 B2 2011.8.3

10

20

30

40

50

、およびアミン系鎖延長剤（A6）を反応して得られるアニオン性基及び第３級アミノ基含
有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー
　（Ｂ）塩基性化合物
　（Ｃ）水
【発明の効果】
【００１６】
　本発明のシリル化ウレタン系水性組成物は、前記構成を有しているので、安全性が高く
、また優れたタック力を発現するのに要する時間が短く、初期接着性に優れており、さら
に、溶剤系接着剤を使用した場合と同等の生産性を発揮できる。そのため、前記シリル化
ウレタン系水性組成物は、水性ラッピング用接着剤や水性コンタクト型接着剤として有用
である。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１７】
　本発明のシリル化ウレタン系水性組成物において、アニオン性基及び第３級アミノ基含
有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）は、アニオン性基非含有ポリオー
ル化合物（A1）、アニオン性基含有ポリオール化合物（A2）、第３級アミノ基及びイソシ
アネート反応性基を含有する化合物（A3）、ポリイソシアネート化合物（A4）、イソシア
ネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）、およびアミン系鎖延長剤（A6）の反
応により得られる。
【００１８】
　［アニオン性基非含有ポリオール化合物（A1）］
　アニオン性基非含有ポリオール化合物（A1）（以下、「ポリオール（A1）」と称する場
合がある）は、分子内にアニオン性基を有しておらず、かつ分子内に少なくとも２つのヒ
ドロキシル基を有する化合物であれば特に制限されない。ポリオール（A1）は単独で又は
２種以上組み合わせて使用することができる。
【００１９】
　ポリオール（A1）としては、例えば、多価アルコール、ポリエーテルポリオール、ポリ
エステルポリオール、ポリカーボネートポリオール、ポリオレフィンポリオール、ポリア
クリルポリオール、ヒマシ油などが挙げられる。
【００２０】
　ポリオール（A1）において、多価アルコールには、例えば、エチレングリコール、ジエ
チレングリコール、プロピレングリコール、ジプロピレングリコール、トリメチレングリ
コール、１，４－テトラメチレンジオール、１，３－テトラメチレンジオール、２－メチ
ル－１，３－トリメチレンジオール、１，５－ペンタメチレンジオール、ネオペンチルグ
リコール、１，６－ヘキサメチレンジオール、３－メチル－１，５－ペンタメチレンジオ
ール、２，４－ジエチル－１，５－ペンタメチレンジオール、グリセリン、トリメチロー
ルプロパン、トリメチロールエタン、シクロヘキサンジオール類（１，４－シクロヘキサ
ンジオールなど）、ビスフェノール類（ビスフェノールＡなど）、糖アルコール類（キシ
リトールやソルビトールなど）などが含まれる。
【００２１】
　ポリエーテルポリオールとしては、例えば、ポリエチレングリコール、ポリプロピレン
グリコール、ポリテトラメチレングリコールなどのポリアルキレングリコールの他、エチ
レンオキシド－プロピレンオキシド共重合体などのモノマー成分として複数のアルキレン
オキシドを含む（アルキレンオキサイド－他のアルキレンオキサイド）共重合体などが挙
げられる。
【００２２】
　ポリエステルポリオールとしては、例えば、多価アルコールと多価カルボン酸との縮合
重合物；環状エステル（ラクトン）の開環重合物；多価アルコール、多価カルボン酸及び
環状エステルの３種類の成分による反応物などを用いることができる。多価アルコールと
多価カルボン酸との縮合重合物において、多価アルコールとしては、前記例示の多価アル
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コールを用いることができる。一方、多価カルボン酸としては、例えば、マロン酸、マレ
イン酸、コハク酸、グルタル酸、アジピン酸、スベリン酸、アゼライン酸、セバシン酸、
ドデカンジオン酸等の脂肪族ジカルボン酸；１，４－シクロヘキサンジカルボン酸等の脂
環式ジカルボン酸；テレフタル酸、イソフタル酸、オルトフタル酸、２，６－ナフタレン
ジカルボン酸、パラフェニレンジカルボン酸、トリメリット酸等の芳香族ジカルボン酸な
どが挙げられる。また、環状エステルの開環重合物において、環状エステルとしては、例
えば、プロピオラクトン、β－メチル－δ－バレロラクトン、ε－カプロラクトンなどが
挙げられる。３種類の成分による反応物において、多価アルコール、多価カルボン酸、環
状エステルとしては、前記例示のものなどを用いることができる。
【００２３】
　ポリカーボネートポリオールとしては、例えば、多価アルコールとホスゲンとの反応物
；環状炭酸エステル（アルキレンカーボネートなど）の開環重合物などが挙げられる。具
体的には、多価アルコールとホスゲンとの反応物において、多価アルコールとしては、前
記例示の多価アルコールを用いることができる。また、環状炭酸エステルの開環重合物に
おいて、アルキレンカーボネートとしては、例えば、エチレンカーボネート、トリメチレ
ンカーボネート、テトラメチレンカーボネート、ヘキサメチレンカーボネートなどが挙げ
られる。なお、ポリカーボネートポリオールは、分子内にカーボネート結合を有し、末端
がヒドロキシル基である化合物であればよく、カーボネート結合とともにエステル結合を
有していてもよい。
【００２４】
　ポリオレフィンポリオールは、オレフィンを重合体又は共重合体の骨格（又は主鎖）の
成分とし且つ分子内に（特に末端に）ヒドロキシル基を少なくとも２つ有するポリオール
である。前記オレフィンとしては、末端に炭素－炭素二重結合を有するオレフィン（例え
ば、エチレン、プロピレン等のα－オレフィンなど）であってもよく、また末端以外の部
位に炭素－炭素二重結合を有するオレフィン（例えば、イソブテンなど）であってもよく
、さらにはジエン（例えば、ブタジエン、イソプレンなど）であってもよい。
【００２５】
　ポリアクリルポリオールは、（メタ）アクリレートを重合体又は共重合体の骨格（又は
主鎖）の成分とし且つ分子内にヒドロキシル基を少なくとも２つ有するポリオールである
。（メタ）アクリレートとしては、（メタ）アクリル酸アルキルエステル［例えば、（メ
タ）アクリル酸メチル、（メタ）アクリル酸エチル、（メタ）アクリル酸プロピル、（メ
タ）アクリル酸ブチル、（メタ）アクリル酸ヘキシル、（メタ）アクリル酸オクチル、（
メタ）アクリル酸２－エチルヘキシル、（メタ）アクリル酸デシル、（メタ）アクリル酸
ドデシル、（メタ）アクリル酸オクタデシルなどの（メタ）アクリル酸Ｃ1-20アルキルエ
ステルなど］が好適に用いられる。
【００２６】
　なお、ポリオレフィンポリオールやポリアクリルポリオールにおいて、分子内にヒドロ
キシル基を導入するために、オレフィンや（メタ）アクリレートの共重合成分として、ヒ
ドロキシル基を有するα，β－不飽和化合物［例えば、（メタ）アクリル酸２－ヒドロキ
シエチル、（メタ）アクリル酸３－ヒドロキシプロピル等の（メタ）アクリル酸ヒドロキ
シアルキルなど］を用いることができる。
【００２７】
　ポリオール（A1）としては、ポリエーテルポリオール、ポリエステルポリオール、ポリ
カーボネートポリオールを好適に用いることができる。
【００２８】
　［アニオン性基含有ポリオール化合物（A2）］
　アニオン性基含有ポリオール化合物（A2）（以下、「ポリオール（A2）」と称する場合
がある）は、分子内に少なくとも１つのアニオン性基を有しており、かつ分子内に少なく
とも２つのヒドロキシル基を有する化合物であれば特に制限されない。ポリオール（A2）
において、アニオン性基としては、カルボキシル基、スルホ基を好適に用いることができ
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、中でもカルボキシル基が最適である。ポリオール（A2）は単独で又は２種以上組み合わ
せて使用することができる。
【００２９】
　ポリオール（A2）としては、例えば、前記ポリオール（A1）の項で例示のポリオールに
カルボキシル基が導入されたカルボキシル基含有ポリオールなどが挙げられる。本発明で
は、ポリオール（A2）としては、アニオン性基を有する低分子量のポリオールが好ましく
、特に、下記式（１）で表されるポリヒドロキシカルボン酸を好適に用いることができる
。
　（ＨＯ）XＬ（ＣＯＯＨ）Y　　　　（１）
　（但し、式（１）において、Ｌは炭素数１～１２の炭化水素部位を示す。Ｘは２以上の
整数であり、Ｙは１以上の整数である。）
【００３０】
　前記式（１）において、Ｌの炭化水素部位としては、脂肪族炭化水素部位であることが
好ましく、直鎖状又は分岐鎖状の形態のいずれであってもよい。また、Ｘ，Ｙは同一であ
ってもよく、異なっていてもよい。２つ以上のヒドロキシル基は、同一の炭素原子に結合
していてもよく、異なる炭素原子に結合していてもよい。さらに、Ｙが２以上である場合
、２つ以上のカルボキシル基は、同一の炭素原子に結合していてもよく、異なる炭素原子
に結合していてもよい。
【００３１】
　このようなポリヒドロキシカルボン酸としては、特に、ジメチロールアルカン酸（なか
でも、２，２－ジメチロールアルカン酸）が好適である。ジメチロールアルカン酸として
は、例えば、２，２－ジメチロールプロピオン酸、２，２－ジメチロールブタン酸、２，
２－ジメチロールペンタン酸、２，２－ジメチロールヘキサン酸、２，２－ジメチロール
ヘプタン酸、２，２－ジメチロールオクタン酸、２，２－ジメチロールノナン酸、２，２
－ジメチロールデカン酸などが挙げられる。
【００３２】
　［第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）］
　第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）（以下、「第３級
アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）」と称する場合がある）は、分子内に少
なくとも１つの第３級アミノ基を含有しており、かつ分子内に少なくとも１つのイソシア
ネート反応性基を有する化合物であれば特に制限されない。第３級アミノ基含有イソシア
ネート反応性化合物（A3）は単独で又は２種以上組み合わせて使用することができる。
【００３３】
　第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）において、第３級アミノ基（ジ
置換アミノ基）としては、炭化水素基（例えば、フェニル基などのアリール基；メチル基
、エチル基、プロピル基、ブチル基などのアルキル基；シクロヘキシル基などのシクロア
ルキル基など）等の置換基を有することにより、第３級アミノ基を形成していてもよい。
該炭化水素基は、さらに他の置換基（例えば、アルコキシ基、アリールオキシ基、シクロ
アルキルオキシ基、アルコキシカルボニル基、アリールオキシカルボニル基、シクロアル
キルオキシカルボニル基、アシル基など）を有していてもよい。
【００３４】
　第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）における分子内の第３級アミノ
基の数としては、特に制限されず、例えば、１～６の範囲から選択することができ、好ま
しくは１～３（さらに好ましくは１又は２、特に１）であることが好適である。このよう
に、第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）は、第３級アミノ基を分子内
に複数有していてもよいが、１つのみ有していていることが特に好ましい。なお、複数の
第３級アミノ基を有している場合、第３級アミノ基は、１種のみであってもよく、２種以
上組み合わせられていてもよい。
【００３５】
　また、第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）において、イソシアネー
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ト反応性基としては、イソシアネート基に対する反応性を有する基であれば特に制限され
ず、例えば、ヒドロキシル基、第１級アミノ基又は第２級アミノ基、メルカプト基などが
挙げられ、ヒドロキシル基、第１級アミノ基又は第２級アミノ基が好ましく、特にヒドロ
キシル基が好適である。第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）は、イソ
シアネート反応性基を、分子内に１つのみ有していていてもよく、複数有していてもよい
。このように、第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）における分子内の
イソシアネート反応性基の数としては、少なくとも１つであれば特に制限されないが、例
えば、１～６（好ましくは１～３）の範囲から選択することができ、特に２であることが
好適である。なお、複数のイソシアネート反応性基を有している場合、イソシアネート反
応性基は、１種のみであってもよく、２種以上組み合わせられていてもよい。
【００３６】
　第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）において、イソシアネート反応
性基は、第３級アミノ基の窒素原子に直接結合していてもよいが、２価の基を介して結合
していることが好ましい。このような２価の基としては、例えば、アルキレン基、アリレ
ン基、アルキレン－アリレン基、アルキレン－アリレン－アルキレン基等の炭化水素基の
みにより構成される２価の炭化水素基；オキシ－アルキレン基、アルキレン－オキシ－ア
ルキレン基、アルキレン－カルボニル－オキシ－アルキレン基、アルキレン－オキシ－カ
ルボニル－アルキレン基、アルキレン－ポリ（オキシアルキレン）基［ポリ（アルキレン
オキシ）－アルキレン基］等の炭化水素基と他の基（オキシ基、カルボニル－オキシ基な
ど）との種々の組み合わせにより構成される各種の２価の基などが挙げられる。
【００３７】
　第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）は、第３級アミノ基が各種有機
基に結合している形態を有している。第３級アミノ基が結合している有機基としては、特
に制限されないが、炭化水素基が好適である。このような炭化水素基としては、例えば、
脂肪族炭化水素基（例えば、メチル基、エチル基、プロピル基、イソプロピル基、ブチル
基、ペンチル基、ヘキシル基等のアルキル基など）、脂環式炭化水素基（例えば、シクロ
ヘキシル基等のシクロアルキル基など）、芳香族炭化水素基（例えば、フェニル基等のア
リール基など）などが挙げられる。炭化水素基は、置換基を１種又は２種以上有していて
もよく、該置換基としては、例えば、他の炭化水素基、イソシアネート反応性基（例えば
、ヒドロキシル基、第１級アミノ基、第２級アミノ基、メルカプト基など）や、非イソシ
アネート反応性基（例えば、第３級アミノ基、アルコキシ基、アリールオキシ基、シクロ
アルキルオキシ基、アルコキシカルボニル基、アリールオキシカルボニル基、シクロアル
キルオキシカルボニル基、アシル基など）などが挙げられる。
【００３８】
　従って、第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）としては、複数のイソ
シアネート反応性基を含有する第３級アミン系化合物を用いることができる。このような
複数のイソシアネート反応性基を含有する第３級アミン系化合物としては、イソシアネー
ト反応性基を複数含有している第３級アミン系化合物であれば特に制限されないが、例え
ば、１つの窒素原子に、イソシアネート反応性基を含有する有機基（イソシアネート反応
性基含有有機基）が１つ結合しているとともに、炭化水素基を含有する有機基（炭化水素
基含有有機基）が２つ結合している形態の第３級アミン系化合物［１つのイソシアネート
反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物（A3-1）］、１つの窒素原子に、イ
ソシアネート反応性基含有有機基が２つ結合しているとともに、炭化水素基含有有機基が
１つ結合している形態の第３級アミン系化合物［２つのイソシアネート反応性基含有有機
基を含有する第３級アミン系化合物（A3-2）］、１つの窒素原子に、イソシアネート反応
性基含有有機基が３つ結合している形態の第３級アミン系化合物［３つのイソシアネート
反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物（A3-3）］、１つの窒素原子に、イ
ソシアネート反応性基含有有機基が２つ結合している第３級アミノ基同士が、直接又は２
価の基を介して結合している形態の第３級アミン系化合物［２つのイソシアネート反応性
基含有有機基を含有する第３級アミノ基を２つ有している第３級アミン系化合物（A3-4）
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］などが挙げられる。
【００３９】
　具体的には、１つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合
物（A3-1）としては、イソシアネート反応性基がヒドロキシル基である「１つのヒドロキ
シル基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物」の場合、例えば、Ｎ－ヒドロキシメ
チル－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミン、Ｎ－（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミ
ン、Ｎ－（３－ヒドロキシプロピル）－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミン、Ｎ－（２－ヒドロキシ
プロピル）－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミン、Ｎ－（４－ヒドロキシブチル）－Ｎ，Ｎ－ジメチ
ルアミン、Ｎ－ヒドロキシメチル－Ｎ，Ｎ－ジエチルアミン、Ｎ－（２－ヒドロキシエチ
ル）－Ｎ，Ｎ－ジエチルアミン、Ｎ－（３－ヒドロキシプロピル）－Ｎ，Ｎ－ジエチルア
ミン、Ｎ－（２－ヒドロキシプロピル）－Ｎ，Ｎ－ジエチルアミン、Ｎ－（４－ヒドロキ
シブチル）－Ｎ，Ｎ－ジエチルアミン、Ｎ－（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ，Ｎ－ジプロ
ピルアミン、Ｎ－（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ，Ｎ－ジイソプロピルアミン、Ｎ－（２
－ヒドロキシエチル）－Ｎ，Ｎ－ジ（ｎ－ブチル）アミン等のＮ－ヒドロキシアルキル－
Ｎ，Ｎ－ジアルキルアミン；Ｎ－［ヒドロキシメチル－ポリ（オキシメチレン）］－Ｎ，
Ｎ－ジメチルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ，Ｎ
－ジメチルアミン、Ｎ－［３－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシプロピレン）］－Ｎ，
Ｎ－ジメチルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシイソプロピレン）］
－Ｎ，Ｎ－ジメチルアミン、Ｎ－［４－ヒドロキシブチル－ポリ（オキシブチレン）］－
Ｎ，Ｎ－ジメチルアミン、Ｎ－［ヒドロキシメチル－ポリ（オキシメチレン）］－Ｎ，Ｎ
－ジエチルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ，Ｎ－
ジエチルアミン、Ｎ－［３－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシプロピレン）］－Ｎ，Ｎ
－ジエチルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシイソプロピレン）］－
Ｎ，Ｎ－ジエチルアミン、Ｎ－［４－ヒドロキシブチル－ポリ（オキシブチレン）］－Ｎ
，Ｎ－ジエチルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ，
Ｎ－ジプロピルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ，
Ｎ－ジイソプロピルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－
Ｎ，Ｎ－ジ（ｎ－ブチル）アミン等のＮ－［ヒドロキシアルキル－ポリ（オキシアルキレ
ン）］－Ｎ，Ｎ－ジアルキルアミンなどのＮ－（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ，Ｎ－ジアル
キルアミンや、Ｎ－ヒドロキシメチル－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミン、Ｎ－（２－ヒドロキ
シエチル）－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミン、Ｎ－（３－ヒドロキシプロピル）－Ｎ，Ｎ－ジ
フェニルアミン、Ｎ－（２－ヒドロキシプロピル）－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミン、Ｎ－（
４－ヒドロキシブチル）－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミン等のＮ－ヒドロキシアルキル－Ｎ，
Ｎ－ジアリールアミン；Ｎ－［ヒドロキシメチル－ポリ（オキシメチレン）］－Ｎ，Ｎ－
ジフェニルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ，Ｎ－
ジフェニルアミン、Ｎ－［３－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシプロピレン）］－Ｎ，
Ｎ－ジフェニルアミン、Ｎ－［２－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシイソプロピレン）
］－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミン、Ｎ－［４－ヒドロキシブチル－ポリ（オキシブチレン）
］－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミン等のＮ－［ヒドロキシアルキル－ポリ（オキシアルキレン
）］－Ｎ，Ｎ－ジアリールアミンなどのＮ，Ｎ－ビス（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ，Ｎ－
ジアリールアミン；これらに対応するＮ－（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ，Ｎ－ジシクロア
ルキルアミンなどが挙げられる。
【００４０】
　また、１つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物（A3
-1）としては、イソシアネート反応性基がアミノ基（第１級アミノ基や第２級アミノ基）
である「１つの第１級又は第２級アミノ基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物」
の場合、例えば、前記に「１つのヒドロキシル基含有有機基を含有する第３級アミン系化
合物」として例示したものに対応した第３級アミン系化合物が挙げられる。
【００４１】
　２つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物（A3-2）と
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しては、イソシアネート反応性基がヒドロキシル基である「２つのヒドロキシル基含有有
機基を含有する第３級アミン系化合物」の場合、例えば、Ｎ，Ｎ－ビス（ヒドロキシメチ
ル）－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ－メチルアミン、
Ｎ，Ｎ－ビス（３－ヒドロキシプロピル）－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒド
ロキシプロピル）－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（４－ヒドロキシブチル）－Ｎ－メ
チルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（ヒドロキシメチル）－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２
－ヒドロキシエチル）－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（３－ヒドロキシプロピル）－
Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシプロピル）－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，
Ｎ－ビス（４－ヒドロキシブチル）－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシ
エチル）－Ｎ－プロピルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ－イソプロ
ピルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ－ｎ－ブチルアミン等のＮ，Ｎ
－ビス（ヒドロキシアルキル）－Ｎ－アルキルアミン；Ｎ，Ｎ－ビス［ヒドロキシメチル
－ポリ（オキシメチレン）］－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［２－ヒドロキシエチル
－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［３－ヒドロキシプロピ
ル－ポリ（オキシプロピレン）］－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［２－ヒドロキシプ
ロピル－ポリ（オキシイソプロピレン）］－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［４－ヒド
ロキシブチル－ポリ（オキシブチレン）］－Ｎ－メチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［ヒドロキ
シメチル－ポリ（オキシメチレン）］－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［２－ヒドロキ
シエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［３－ヒドロキ
シプロピル－ポリ（オキシプロピレン）］－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［２－ヒド
ロキシプロピル－ポリ（オキシイソプロピレン）］－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［
４－ヒドロキシブチル－ポリ（オキシブチレン）］－Ｎ－エチルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［
２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ－プロピルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス
［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ－イソプロピルアミン、Ｎ，Ｎ
－ビス［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ－ｎ－ブチルアミン等の
Ｎ，Ｎ－ビス［ヒドロキシアルキル－ポリ（オキシアルキレン）］－Ｎ－アルキルアミン
などのＮ，Ｎ－ビス（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ－アルキルアミンや、Ｎ，Ｎ－ビス（ヒ
ドロキシメチル）－Ｎ－フェニルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ－
フェニルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（３－ヒドロキシプロピル）－Ｎ－フェニルアミン、Ｎ，
Ｎ－ビス（２－ヒドロキシプロピル）－Ｎ－フェニルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（４－ヒドロ
キシブチル）－Ｎ－フェニルアミン等のＮ，Ｎ－ビス（ヒドロキシアルキル）－Ｎ－アリ
ールアミン；Ｎ，Ｎ－ビス［ヒドロキシメチル－ポリ（オキシメチレン）］－Ｎ－フェニ
ルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン）］－Ｎ－フェ
ニルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［３－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシプロピレン）］－Ｎ
－フェニルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［２－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシイソプロピレ
ン）］－Ｎ－フェニルアミン、Ｎ，Ｎ－ビス［４－ヒドロキシブチル－ポリ（オキシブチ
レン）］－Ｎ－フェニルアミン等のＮ，Ｎ－ビス［ヒドロキシアルキル－ポリ（オキシア
ルキレン）］－Ｎ－アリールアミンなどのＮ，Ｎ－ビス（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ－ア
リールアミン；これらに対応するＮ，Ｎ－ビス（ヒドロキシ－有機基）－Ｎ－シクロアル
キルアミンなどが挙げられる。
【００４２】
　また、２つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物（A3
-2）としては、イソシアネート反応性基がアミノ基（第１級アミノ基や第２級アミノ基）
である「２つの第１級又は第２級アミノ基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物」
の場合、例えば、前記に「２つのヒドロキシル基含有有機基を含有する第３級アミン系化
合物」として例示したものに対応した第３級アミン系化合物が挙げられる。
【００４３】
　３つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物（A3-3）と
しては、イソシアネート反応性基がヒドロキシル基である「３つのヒドロキシル基含有有
機基を含有する第３級アミン系化合物」の場合、例えば、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス（ヒドロキ
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シメチル）アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス（２－ヒドロキシエチル）アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－
トリス（３－ヒドロキシプロピル）アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス（２－ヒドロキシプロピ
ル）アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス（４－ヒドロキシブチル）アミン等のＮ，Ｎ，Ｎ－トリ
ス（ヒドロキシアルキル）アミン；Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス［ヒドロキシメチル－ポリ（オキ
シメチレン）］アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチ
レン）］アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス［３－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシプロピレ
ン）］アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス［２－ヒドロキシプロピル－ポリ（オキシイソプロピ
レン）］アミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリス［４－ヒドロキシブチル－ポリ（オキシブチレン）
］アミン等のＮ，Ｎ，Ｎ－トリス［ヒドロキシアルキル－ポリ（オキシアルキレン）］ア
ミンなどのＮ，Ｎ，Ｎ－トリス（ヒドロキシ－有機基）アミンなどが挙げられる。
【００４４】
　また、３つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物（A3
-3）としては、イソシアネート反応性基がアミノ基（第１級アミノ基や第２級アミノ基）
である「３つの第１級又は第２級アミノ基含有有機基を含有する第３級アミン系化合物」
の場合、例えば、前記に「３つのヒドロキシル基含有有機基を含有する第３級アミン系化
合物」として例示したものに対応した第３級アミン系化合物が挙げられる。
【００４５】
　２つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミノ基を２つ有している
第３級アミン系化合物（A3-4）としては、イソシアネート反応性基がヒドロキシル基であ
る「２つのヒドロキシル基含有有機基を含有する第３級アミノ基を２つ有している第３級
アミン系化合物」の場合、例えば、Ｎ，Ｎ，Ｎ´，Ｎ´－テトラ（ヒドロキシメチル）エ
チレンジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ´，Ｎ´－テトラ（２－ヒドロキシエチル）エチレンジアミ
ン、Ｎ，Ｎ，Ｎ´，Ｎ´－テトラ（３－ヒドロキシプロピル）エチレンジアミン、Ｎ，Ｎ
，Ｎ´，Ｎ´－テトラ（２－ヒドロキシプロピル）エチレンジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ´，Ｎ
´－テトラ（４－ヒドロキシブチル）エチレンジアミン等のＮ，Ｎ，Ｎ´，Ｎ´－テトラ
（ヒドロキシ－アルキル）アルキレンジアミンなどのＮ，Ｎ，Ｎ´，Ｎ´－テトラ（ヒド
ロキシ－有機基）アルキレンジアミンなどが挙げられる。
【００４６】
　また、２つのイソシアネート反応性基含有有機基を含有する第３級アミノ基を２つ有し
ている第３級アミン系化合物（A3-4）としては、イソシアネート反応性基がアミノ基（第
１級アミノ基や第２級アミノ基）である「２つの第１級又は第２級アミノ基含有有機基を
含有する第３級アミノ基を２つ有している第３級アミン系化合物」の場合、前記に「２つ
のヒドロキシル基含有有機基を含有する第３級アミノ基を２つ有している第３級アミン系
化合物」として例示したものに対応した第３級アミン系化合物が挙げられる。
【００４７】
　［ポリイソシアネート化合物（A4）］
　ポリイソシアネート化合物（A4）（以下、「ポリイソシアネート（A4）」と称する場合
がある）は、分子内に少なくとも２つ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。ポリイソシアネート（A4）には、例えば、脂肪族ポリイソシアネート、脂環
式ポリイソシアネート、芳香族ポリイソシアネート、芳香脂肪族ポリイソシアネートなど
が含まれる。ポリイソシアネート（A4）は単独で又は２種以上組み合わせて使用すること
ができる。
【００４８】
　脂肪族ポリイソシアネートとしては、例えば、１，３－トリメチレンジイソシアネート
、１，４－テトラメチレンジイソシアネ－ト、１，３－ペンタメチレンジイソシアネート
、１，５－ペンタメチレンジイソシアネート、１，６－ヘキサメチレンジイソシアネ－ト
、１，２－プロピレンジイソシアネート、１，２－ブチレンジイソシアネート、２，３－
ブチレンジイソシアネート、１，３－ブチレンジイソシアネート、２－メチル－１，５－
ペンタメチレンジイソシアネート、３－メチル－１，５－ペンタメチレンジイソシアネー
ト、２，４，４－トリメチル－１，６－ヘキサメチレンジイソシアネート、２，２，４－



(12) JP 4737923 B2 2011.8.3

10

20

30

40

50

トリメチル－１，６－ヘキサメチレンジイソシアネート、２，６－ジイソシアネートメチ
ルカプロエート、リジンジイソシアネ－ト等の脂肪族ジイソシアネートなどが挙げられる
。
【００４９】
　脂環式ポリイソシアネートとしては、例えば、１，３－シクロペンタンジイソシアネー
ト、１，４－シクロヘキサンジイソシアネート、１，３－シクロヘキサンジイソシアネー
ト、３－イソシアネートメチル－３，５，５－トリメチルシクロヘキシルイソシアネート
、４，４´－メチレンビス（シクロヘキシルイソシアネート）、メチル－２，４－シクロ
ヘキサンジイソシアネート、メチル－２，６－シクロヘキサンジイソシアネート、１，３
－ビス（イソシアネートメチル）シクロヘキサン、１，４－ビス（イソシアネートメチル
）シクロヘキサン、イソホロンジイソシアネート、ノルボルナンジイソシアネート等の脂
環式ジイソシアネートなどが挙げられる。
【００５０】
　芳香族ポリイソシアネートとしては、例えば、ｍ－フェニレンジイソシアネ－ト、ｐ－
フェニレンジイソシアネ－ト、２，４－トリレンジイソシアネ－ト、２，６－トリレンジ
イソシアネ－ト、ナフチレン－１，４－ジイソシアネ－ト、ナフチレン－１，５－ジイソ
シアネ－ト、４，４´－ジフェニルジイソシアネ－ト、４，４´－ジフェニルメタンジイ
ソシアネ－ト、２，４´－ジフェニルメタンジイソシアネ－ト、４，４´－ジフェニルエ
－テルジイソシアネ－ト、２－ニトロジフェニル－４，４´－ジイソシアネ－ト、２，２
´－ジフェニルプロパン－４，４´－ジイソシアネ－ト、３，３´－ジメチルジフェニル
メタン－４，４´－ジイソシネ－ト、４，４´－ジフェニルプロパンジイソシアネ－ト、
３，３´－ジメトキシジフェニル－４，４´－ジイソシアネ－ト等の芳香族ジイソシアネ
ートなどが挙げられる。
【００５１】
　芳香脂肪族ポリイソシアネートとしては、例えば、１，３－キシリレンジイソシアネ－
ト、１，４－キシリレンジイソシアネ－ト、ω，ω´－ジイソシアネート－１，４－ジエ
チルベンゼン、１，３－ビス（１－イソシアネート－１－メチルエチル）ベンゼン、１，
４－ビス（１－イソシアネート－１－メチルエチル）ベンゼン、１，３－ビス（α，α－
ジメチルイソシアネートメチル）ベンゼン等の芳香脂肪族ジイソシアネートなどが挙げら
れる。
【００５２】
　ポリイソシアネート（A4）としては、１，６－ヘキサメチレンジイソシアネ－ト、４，
４´－メチレンビス（シクロヘキシルイソシアネート）、１，３－ビス（イソシアネート
メチル）シクロヘキサン、１，４－ビス（イソシアネートメチル）シクロヘキサン、イソ
ホロンジイソシアネート、２，４－トリレンジイソシアネ－ト、２，６－トリレンジイソ
シアネ－ト、４，４´－ジフェニルメタンジイソシアネ－ト、１，３－キシリレンジイソ
シアネ－ト、１，４－キシリレンジイソシアネ－ト、ノルボルナンジイソシアネート、１
，３－ビス（α，α－ジメチルイソシアネートメチル）ベンゼンを好適に用いることがで
きる。なお、ポリイソシアネート（A4）として、脂肪族ポリイソシアネート、脂環式ポリ
イソシアネートや芳香脂肪族ポリイソシアネートを用いると、変色の少ない樹脂を得るこ
とができる。
【００５３】
　なお、本発明では、ポリイソシアネート（A4）としては、前記例示の脂肪族ポリイソシ
アネ－ト、脂環式ポリイソシアネ－ト、芳香族ポリイソシアネ－ト、芳香脂肪族ポリイソ
シアネ－トによる二量体や三量体、反応生成物又は重合物（例えば、ジフェニルメタンジ
イソシアネートの二量体や三量体、トリメチロールプロパンとトリレンジイソシアネート
との反応生成物、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の反応生
成物、ポリメチレンポリフェニルイソシアネート、ポリエーテルポリイソシアネート、ポ
リエステルポリイソシアネートなど）なども用いることができる。
【００５４】
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　また、本発明では、ポリイソシアネート（A4）とともに、ジイソチオシアネート系化合
物（例えば、フェニルジイソチオシアネートなど）を併用することができる。
【００５５】
　［イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）］
　イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）（以下、「イソシアネート
反応性基含有アルコキシシラン（A5）」と称する場合がある）としては、分子内に少なく
とも１つのイソシアネート反応性基を有しており、かつ分子内に少なくとも１つのアルコ
キシ基を有するシラン化合物であれば特に制限されない。イソシアネート反応性基含有ア
ルコキシシラン（A5）は単独で又は２種以上組み合わせて使用することができる。
【００５６】
　イソシアネート反応性基としては、イソシアネート基に対して反応性を有している基で
あれば特に制限されず、例えば、第１級アミノ基、第２級アミノ基、メルカプト基、イソ
シアネート基、ヒドロキシル基などが挙げられ、第１級又は第２級アミノ基、メルカプト
基が好適である。なお、イソシアネート反応性基は、１種のみであってもよく、２種以上
組み合わせられていてもよい。
【００５７】
　本発明では、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）としては、第１級又
は第２級アミノ基含有アルコキシシラン化合物（A5-1）、メルカプト基含有アルコキシシ
ラン化合物（A5-2）を好適に用いることができる。
【００５８】
　なお、第１級又は第２級アミノ基含有アルコキシシラン化合物（A5-1）（以下、「アミ
ノ基含有アルコキシシラン（A5-1）」と称する場合がある）としては、分子内に少なくと
も１つの第１級又は第２級アミノ基を有しており、かつ分子内に少なくとも１つのアルコ
キシ基を有するシラン化合物であれば特に制限されない。従って、アミノ基含有アルコキ
シシラン（A5-1）は、アミノ基として第３級アミノ基を１つ以上含有していてもよい。ま
た、メルカプト基含有アルコキシシラン化合物（A5-2）（以下、「メルカプト基含有アル
コキシシラン（A5-2）」と称する場合がある）としては、分子内に少なくとも１つのメル
カプト基を有しており、かつ分子内に少なくとも１つのアルコキシ基を有するシラン化合
物であれば特に制限されない。
【００５９】
　イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）において、アルコキシ基としては
、例えば、メトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基、イソプロポキシ基、ブトキシ基、イ
ソブチルオキシ基、ｓ－ブチルオキシ基、ｔ－ブチルオキシ基などのＣ1-4アルコキシ基
を好適に用いることができる。さらに好ましいアルコキシ基としては、メトキシ基、エト
キシ基、プロポキシ基（なかでもメトキシ基、エトキシ基）が挙げられる。このようなア
ルコキシ基は、通常、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）のケイ素原子
に結合しており、その数は、通常、１～３個（好ましくは２又は３個）である。なお、ア
ルコキシ基は単独で又は２種以上組み合わせられていてもよい。すなわち、イソシアネー
ト反応性基含有アルコキシシラン（A5）のケイ素原子には、同一のアルコキシ基が結合さ
れていてもよく、異なるアルコキシ基が２種以上組み合わせられて結合されていてもよい
。
【００６０】
　また、イソシアネート反応性基がアミノ基である場合、第２級アミノ基や第３級アミノ
基は、炭化水素基（例えば、フェニル基などのアリール基；メチル基、エチル基、プロピ
ル基、ブチル基などのアルキル基；シクロヘキシル基などのシクロアルキル基など）等の
置換基を有することにより、第２級アミノ基や第３級アミノ基を形成していてもよい。な
お、該炭化水素基は、さらに他の置換基（例えば、アルコキシ基、アリールオキシ基、シ
クロアルキルオキシ基、アルコキシカルボニル基、アリールオキシカルボニル基、シクロ
アルキルオキシカルボニル基、アシル基など）を有していてもよい。
【００６１】
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　さらに、イソシアネート反応性基（第１級アミノ基、第２級アミノ基や、メルカプト基
など）は、ケイ素原子に直接結合していてもよいが、２価の基を介して結合していること
が好ましい。このような２価の基としては、例えば、アルキレン基、アリレン基、アルキ
レン－アリレン基、アルキレン－アリレン－アルキレン基等の炭化水素基のみにより構成
される２価の炭化水素基；アルキレン－オキシ－アルキレン基、アルキレン－カルボニル
－オキシ－アルキレン基、アルキレン－オキシ－カルボニル－アルキレン基、アルキレン
－ポリ（オキシアルキレン）基等の炭化水素基と他の基（オキシ基、カルボニル－オキシ
基など）との種々の組み合わせにより構成される各種の２価の基などが挙げられる。
【００６２】
　従って、例えば、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）がアミノ基含有
アルコキシシラン（A5-1）である場合、アミノアルキル基の形態としてアミノ基を含有し
ていてもよい。このようなアミノアルキル基としては、例えば、アミノメチル基、１－ア
ミノエチル基、２－アミノエチル基、１－アミノプロピル基、２－アミノプロピル基、３
－アミノプロピル基等のアミノ－Ｃ1-3アルキル基や、これに対応する第２級アミノ基（
置換基として炭化水素基を１つ有しているアミノ－Ｃ1-3アルキル基等）又は第３級アミ
ノ基（置換基として炭化水素基を２つ有しているアミノ－Ｃ1-3アルキル基等）などが挙
げられる。なお、第２級アミノ基や第３級アミノ基における窒素原子に置換している炭化
水素基などの置換基が、さらにアミノ基を有していてもよい。すなわち、例えば、Ｎ－ア
ミノアルキル－アミノアルキル基、Ｎ－［Ｎ－（アミノアルキル）アミノアルキル］アミ
ノアルキル基の形態であってもよい。なお、第１級アミノ基とともに、第２級アミノ基を
有していてもよい。第１級又は第２級アミノ基の数は、特に制限されないが、通常、１又
は２個である。
【００６３】
　より具体的には、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）としては、例え
ば、アミノ基含有アルコキシシラン（A5-1）である場合、下記式（２ａ）で表されるイソ
シアネート反応性基として第１級アミノ基のみを有しているアミノ基含有アルコキシシラ
ン、下記式（２ｂ）で表されるイソシアネート反応性基として第１級アミノ基及び第２級
アミノ基を有しているアミノ基含有アルコキシシラン、下記式（２ｃ）で表されるイソシ
アネート反応性基として第２級アミノ基のみを有しているアミノ基含有アルコキシシラン
を好適に用いることができ、メルカプト基含有アルコキシシラン（A5-2）である場合、下
記式（２ｄ）で表されるイソシアネート反応性基としてメルカプト基のみを有しているメ
ルカプト基含有アルコキシシランを好適に用いることができる。
【００６４】
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【化１】

（式（２ａ）～（２ｄ）において、Ｒ1、Ｒ2は、同一又は異なって、アルキル基を示し、
Ｒ3、Ｒ4はそれぞれアルキレン基を示し、Ｒ5はアリール基、アルキル基又はシクロアル
キル基を示す。また、ｍは１～３の整数である。なお、式（２ｂ）におけるＲ3及びＲ4の
アルキレン基は、同一であってもよく、異なっていてもよい。）
【００６５】
　前記式（２ａ）～（２ｄ）において、Ｒ1のアルキル基としては、例えば、メチル基、
エチル基、プロピル基、イソプロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｔ－ブチル基等の炭
素数１～４程度のアルキル基が好適である。また、Ｒ2のアルキル基としては、Ｒ1のアル
キル基と同様のアルキル基を用いることができるが、メチル基やエチル基が好ましい。Ｒ
3のアルキレン基としては、メチレン基、エチレン基、トリメチレン基等の炭素数１～３
程度のアルキレン基が好適である。また、Ｒ4のアルキレン基としては、前記Ｒ3のアルキ
レン基と同様に、炭素数１～３程度のアルキレン基を用いることができる。また、Ｒ5に
おいて、アリール基としてはフェニル基を好適に用いることができ、アルキル基としては
、メチル基、エチル基、プロピル基、イソプロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｔ－ブ
チル基等の炭素数１～４程度のアルキル基を好適に用いることができ、シクロアルキル基
としてはシクロヘキシル基を好適に用いることができる。なお、ｍは１～３の整数である
。
【００６６】
　さらに具体的には、前記式（２ａ）で表されるイソシアネート反応性基として第１級ア
ミノ基のみを有しているアミノ基含有アルコキシシランとしては、例えば、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
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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。
【００６７】
　前記式（２ｂ）で表されるイソシアネート反応性基として第１級アミノ基及び第２級ア
ミノ基を有しているアミノ基含有アルコキシシランとしては、例えば、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エトキシシラン等の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などが挙げられる。
【００６８】
　また、前記式（２ｃ）で表されるイソシアネート反応性基として第２級アミノ基のみを
有しているアミノ基含有アルコキシシランとしては、例えば、Ｎ－フェニル－β－アミノ
エチルトリメトキシシラン、Ｎ－フェニル－β－アミノエチルトリエトキシシラン等のＮ
－フェニル－β－アミノエチルトリアルコキシシラン；Ｎ－フェニル－γ－アミノプロピ
ルトリメトキシシラン、Ｎ－フェニル－γ－アミノプロピルトリエトキシシラン、Ｎ－フ
ェニル－γ－アミノプロピルトリプロポキシシラン、Ｎ－フェニル－γ－アミノプロピル
トリブトキシシラン等のＮ－フェニル－γ－アミノプロピルトリアルコキシシランや、こ
れらに対応するＮ－フェニルアミノアルキル（モノ又はジ）アルキル（ジ又はモノ）アル
コキシシランの他、さらに、上記の置換基がフェニル基である第２級アミノ基を有するア
ミノ基含有アルコキシシランに対応するＮ－アルキルアミノアルキルトリアルコキシシラ
ン（例えば、Ｎ－メチル－３－アミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－エチル－３－ア
ミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－ｎ－プロピル－３－アミノプロピルトリメトキシ
シラン、Ｎ－ｎ－ブチル－アミノメチルトリメトキシシラン、Ｎ－ｎ－ブチル－２－アミ
ノエチルトリメトキシシラン、Ｎ－ｎ－ブチル－３－アミノプロピルトリメトキシシラン
、Ｎ－ｎ－ブチル－３－アミノプロピルトリエトキシシラン、Ｎ－ｎ－ブチル－３－アミ
ノプロピルトリプロポキシシランなど）や、Ｎ－アルキルアミノアルキル（モノ又はジ）
アルキル（ジ又はモノ）アルコキシシランなどが挙げられる。
【００６９】
　本発明では、アミノ基含有アルコキシシラン（A5-1）としては、商品名「ＫＢＭ６０６
３」、同「Ｘ－１２－８９６」、同「ＫＢＭ５７６」、同「Ｘ－１２－５６５」、同「Ｘ
－１２－５８０」、同「Ｘ－１２－５２６３」、同「Ｘ－１２－６６６」、同「ＫＢＭ６
１２３」、同「Ｘ－１２－５７５」、同「Ｘ－１２－５７７」、同「Ｘ－１２－５６３Ｂ
」、同「Ｘ－１２－７３０」、同「Ｘ－１２－５６２」、同「Ｘ－１２－５２０２」、同
「Ｘ－１２－５２０４」、同「ＫＢＥ９７０３」（以上、信越化学工業社製）なども用い
ることができる。従って、アミノ基含有アルコキシシラン（A5-1）としては、Ｎ－（５－
アミノペンチル）－γ－アミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－β［Ｎ－β（アミノエ
チル）アミノエチル］－γ－アミノプロピルトリメトキシシラン、１，２－ビス（γ－ト
リメトキシシリル－プロピルアミノ）エタン、ビス（γ－トリメトキシシリル－プロピル
）アミン、Ｎ－β（アミノエチル）－β（４－アミノメチルフェニル）エチルトリメトキ
シシラン及びこれらに対応する炭化水素基（アルキル基やアルキレン基など）の炭素数が
異なるアルコキシシラン系化合物などや、第１級又は第２級アミノ基とともに他の基（ス
チレン性不飽和基、オレフィン性不飽和基、カルボキシル基など）を有するアルコキシシ
ラン系化合物、第１級又は第２級アミノ基を有するとともに塩の形態（塩酸塩など）を有
しているアルコキシシラン系化合物、第１級又は第２級アミノ基を有するとともにアルコ
キシシリル基を複数有しているアルコキシシラン系化合物も用いることができる。
【００７０】
　なお、前記式（２ｄ）で表されるイソシアネート反応性基としてメルカプト基含有アル
コキシシランとしては、例えば、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
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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。
【００７１】
　本発明では、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）としては、反応のし
易さ、広く市販され入手のし易さなどの点から、アミノ基含有アルコキシシラン（A5-1）
を好適に用いることができる。アミノ基含有アルコキシシラン（A5-1）において、イソシ
アネート反応性基として少なくとも第１級アミノ基を有するアミノ基含有アルコキシシラ
ンとしては、例えば、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、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、γ－アミノプロピルトリメトキシ
シランを好適に用いることができる。また、イソシアネート反応性基として第２級アミノ
基のみを有するアミノ基含有アルコキシシランとしては、例えば、Ｎ－フェニル－γ－ア
ミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－ｎ－ブチル－３－アミノプロピルトリメトキシシ
ランを好適に用いることができる。
【００７２】
　さらにまた、アミノ基含有アルコキシシラン（A5-1）としては、前記に例示のような少
なくとも第１級アミノ基（特に、第１級アミノ基および第２級アミノ基）をイソシアネー
ト反応性基として含有するアルコキシシラン化合物（以下、「第１級アミノ基含有アルコ
キシシラン」と称する場合がある）と、不飽和カルボン酸エステル（A5-3）とが反応して
得られた少なくとも第２級アミノ基をイソシアネート反応性基として含有するアルコキシ
シラン化合物（以下、「エステル変成アミノ基含有アルコキシシラン（A5-4）」と称する
場合がある）であってもよい。エステル変成アミノ基含有アルコキシシラン（A5-4）とし
ては、少なくとも第１級アミノ基を含有するアルコキシシラン化合物と、不飽和カルボン
酸エステル（A5-3）との反応により得られる第２級アミノ基含有アルコキシシラン化合物
が好適であり、特に、第１級アミノ基及び第２級アミノ基を含有するアルコキシシラン化
合物と、不飽和カルボン酸エステル（A5-3）との反応により得られる第２級アミノ基含有
アルコキシシラン化合物を好適に用いることができる。
【００７３】
　このようなエステル変成アミノ基含有アルコキシシラン（A5-4）において、不飽和カル
ボン酸エステル（A5-3）としては、不飽和カルボン酸のカルボン酸基（カルボキシル基）
のうち少なくとも１つ（好ましくはすべて）がエステルの形態となっている化合物であれ
ば、特に制限されない。不飽和カルボン酸エステル（A5-3）としては、不飽和１価カルボ
ン酸エステルであってもよく、不飽和多価カルボン酸エステル（例えば、不飽和２価カル
ボン酸エステルなど）であってもよい。不飽和カルボン酸エステル（A5-3）は単独で又は
２種以上組み合わせて使用することができる。
【００７４】
　不飽和カルボン酸エステル（A5-3）としては、炭素－炭素二重結合を形成している炭素
原子に直接カルボキシル基又はそのエステル（例えば、アルコキシカルボニル基、シクロ
アルキルオキシカルボニル基、アリールオキシカルボニル基など）が結合している化合物
が好適である。このような化合物としては、例えば、アクリル酸エステル、メタクリル酸
エステル、クロトン酸エステル、イソクロトン酸エステル、２－ブテン酸エステル、３－
メチル－２－ブテン酸エステル、２－ペンテン酸エステル、２－オクテン酸エステル等の
他、桂皮酸エステル等の不飽和１価カルボン酸エステル；マレイン酸エステル（モノ又は
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はジエステル）等の不飽和２価カルボン酸のエステルなどが挙げられる。
【００７５】
　不飽和カルボン酸エステル（A5-3）において、エステル部位としては、メチルエステル
、エチルエステル、プロピルエステル、イソプロピルエステル、ブチルエステル、イソブ
チルエステル、ｓ－ブチルエステル、ｔ－ブチルエステル、ペンチルエステル、イソペン
チルエステル、ヘキシルエステル、ヘプチルエステル、オクチルエステル、２－エチルヘ
キシルエステル、ノニルエステル、デシルエステル、イソデシルエステル、ウンデシルエ
ステル、ドデシルエステル、トリデシルエステル、テトラデシルエステル、ヘキサデシル
エステル、オクタデシルエステル等の脂肪族炭化水素によるエステル（アルキルエステル
など）；シクロヘキシルエステル、イソボルニルエステル、ボルニルエステル、ジシクロ
ペンタジエニルエステル、ジシクロペンタニルエステル、ジシクロペンテニルエステル、
トリシクロデカニルエステル等の脂環式炭化水素によるエステル（シクロアルキルエステ
ルなど）；フェニルエステル、ベンジルエステル等の芳香族炭化水素によるエステル（ア
リールエステルなど）などが挙げられる。なお、エステル部位を複数有する場合、それぞ
れのエステル部位は、同一であってもよく異なっていてもよい。
【００７６】
　不飽和カルボン酸エステル（A5-3）としては、前記例示の不飽和カルボン酸エステルの
中でもアクリル酸エステル、メタクリル酸エステル（以下、これらを「（メタ）アクリル
酸エステル」と総称する場合がある）、マレイン酸ジエステルを好適に用いることができ
る。より具体的には、（メタ）アクリル酸エステルとしては、例えば、（メタ）アクリル
酸メチル、（メタ）アクリル酸エチル、（メタ）アクリル酸ブチル、（メタ）アクリル酸
ヘキシル、（メタ）アクリル酸オクチル、（メタ）アクリル酸２－エチルヘキシル、（メ
タ）アクリル酸ドデシル、（メタ）アクリル酸オクタデシル等の（メタ）アクリル酸アル
キルエステルなどが挙げられる。またマレイン酸ジエステルには、例えば、マレイン酸ジ
メチル、マレイン酸ジエチル、マレイン酸ジブチル、マレイン酸ジヘキシル、マレイン酸
ジオクチル、マレイン酸ジ（２－エチルヘキシル）、マレイン酸ジドデシル、マレイン酸
ジオクタデシル等のマレイン酸ジアルキルエステルなどが含まれる。
【００７７】
　より具体的には、第１級アミノ基含有アルコキシシランと、不飽和カルボン酸エステル
（A5-3）とが反応して得られた少なくとも第２級アミノ基をイソシアネート反応性基とし
て含有するアルコキシシラン化合物[エステル変成アミノ基含有アルコキシシラン（A5-4
）]としては、不飽和カルボン酸エステル（A5-3）の炭素－炭素二重結合におけるβ位の
炭素原子が、第１級アミノ基含有アルコキシシランにおけるアミノ基の窒素原子に少なく
とも結合した化合物等が挙げられる。すなわち、エステル変成アミノ基含有アルコキシシ
ラン（A5-4）は、第１級アミノ基含有アルコキシシランにおけるアミノ基の窒素原子が、
不飽和カルボン酸エステル（A5-3）の不飽和結合（炭素－炭素二重結合）に対してマイケ
ル付加反応を行うことにより得られる化合物である。該反応は、溶媒の存在下又は非存在
下で行うことができる。また、反応に際しては加熱や加圧を行ってもよい。
【００７８】
　具体的には、エステル変成アミノ基含有アルコキシシラン（A5-4）としては、例えば、
第１級アミノ基含有アルコキシシランが前記式（２ａ）で表されるイソシアネート反応性
基として第１級アミノ基のみを有するアルコキシシラン化合物であり、不飽和カルボン酸
エステル（A5-3）が下記式（３）で表される不飽和カルボン酸エステルである場合、下記
式（４）で表すことができる。
【００７９】
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【化２】

（式（３）において、Ｒ6、Ｒ8は、同一又は異なって、水素原子又はアルキル基を示す。
Ｒ7はアルキル基、アリール基又はシクロアルキル基を示す。Ｒ9は水素原子、アルキル基
、アリール基、アルコキシカルボニル基、アリールオキシカルボニル基、シクロアルキル
オキシカルボニル基を示す。）
【００８０】
【化３】

（式（４）において、Ｒ1～Ｒ3、Ｒ6～Ｒ9およびｍは前記に同じ。）
【００８１】
　また、エステル変成アミノ基含有アルコキシシラン（A5-4）としては、例えば、第１級
アミノ基含有アルコキシシランが前記式（２ｂ）で表されるイソシアネート反応性基とし
て第１級アミノ基及び第２級アミノ基を有するアルコキシシラン化合物であり、不飽和カ
ルボン酸エステル（A5-3）が前記式（３）で表される不飽和カルボン酸エステルである場
合、下記式（５ａ）又は下記式（５ｂ）で表すことができる。
【００８２】
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【化４】

（式（５ａ）及び（５ｂ）において、Ｒ1～Ｒ4、Ｒ6～Ｒ9およびｍは前記に同じ。）
【００８３】
　前記式（３）、（４）、（５ａ）および（５ｂ）において、Ｒ1～Ｒ4およびｍは前記と
同様である。具体的には、Ｒ1のアルキル基としては、例えば、メチル基、エチル基、プ
ロピル基、イソプロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｔ－ブチル基等の炭素数１～４程
度のアルキル基が好適である。また、Ｒ2のアルキル基としては、Ｒ1のアルキル基と同様
のアルキル基を用いることができるが、メチル基やエチル基が好ましい。Ｒ3のアルキレ
ン基としては、メチレン基、エチレン基、トリメチレン基等の炭素数１～３程度のアルキ
レン基が好適である。また、Ｒ4のアルキレン基としては、前記Ｒ3のアルキレン基と同様
に、炭素数１～３程度のアルキレン基を用いることができる。なお、ｍは１～３の整数で
ある。
【００８４】
　また、Ｒ6のアルキル基としては、例えば、メチル基、エチル基等の炭素数１～２程度
のアルキル基などが挙げられる。Ｒ7のアルキル基としては、例えば、メチル基、エチル
基、プロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｔ－ブチル基、ヘキシル基、オクチル基、２
－エチルヘキシル基等の炭素数１～２０程度のアルキル基が挙げられる。また、Ｒ7のア
リール基としては、フェニル基が挙げられ、Ｒ7のシクロアルキル基としてはシクロヘキ
シル基などが挙げられる。Ｒ8のアルキル基としては、例えば、メチル基、エチル基、プ
ロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｔ－ブチル基、ヘキシル基等の炭素数１～６程度の
アルキル基が挙げられる。さらにまた、Ｒ9のアルキル基としては、例えば、メチル基、
エチル基等の炭素数１～２程度のアルキル基などが挙げられる。Ｒ9のアリール基として
は、フェニル基が挙げられる。また、Ｒ9のアルコキシカルボニル基、アリールオキシカ
ルボニル基、シクロアルキルオキシカルボニル基において、アルキル基部位、アリール基
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部位、シクロアルキル基部位としては、前記Ｒ7で例示のアルキル基、アリール基、シク
ロアルキル基が好適に用いられる。
【００８５】
　本発明では、アミノ基含有アルコキシシラン（A5）としては、少なくとも第２級アミノ
基を含有しているアルコキシシラン化合物［なかでも、前記式（４）、前記式（５ａ）や
前記式（５ｂ）で表されるようなエステル変成アルコキシシラン（A5-4）］が好適である
。
【００８６】
　［アミン系鎖延長剤（A6）］
　アミン系鎖延長剤（A6）としては、分子内に第３級アミノ基以外のアミノ基（第１級ア
ミノ基や第２級アミノ基など）を１つ有するアミン系化合物であってもよいが、分子内に
第３級アミノ基以外のアミノ基を複数有するポリアミンを好適に用いることができる。こ
のようなポリアミンの分子内における第３級アミノ基以外のアミノ基（官能性アミノ基）
の数は、少なくとも２つであれば特に制限されないが、例えば、２～６（好ましくは２～
４、さらに好ましくは２～３）の範囲から選択することができる。アミン系鎖延長剤（A6
）には、例えば、脂肪族ポリアミン、脂環式ポリアミン、芳香族ポリアミン、芳香脂肪族
ポリアミン、ヒドラジン及びその誘導体などが含まれる。アミン系鎖延長剤（A6）は単独
で又は２種以上組み合わせて使用することができる。
【００８７】
　具体的には、アミン系鎖延長剤（A6）において、脂肪族ポリアミンとしては、例えば、
エチレンジアミン、１，３－トリメチレンジアミン、１，４－テトラメチレンジアミン、
１，３－ペンタメチレンジアミン、１，５－ペンタメチレンジアミン、１，６－ヘキサメ
チレンジアミン、１，２－プロピレンジアミン、１，２－ブチレンジアミン、２，３－ブ
チレンジアミン、１，３－ブチレンジアミン、２－メチル－１，５－ペンタメチレンジア
ミン、３－メチル－１，５－ペンタメチレンジアミン、２，４，４－トリメチル－１，６
－ヘキサメチレンジアミン、２，２，４－トリメチル－１，６－ヘキサメチレンジアミン
等の脂肪族ジアミンの他、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、ペンタエチレンヘキサミンなどが挙げられる。
【００８８】
　脂環式ポリアミンとしては、例えば、１，３－シクロペンタンジアミン、１，４－シク
ロヘキサンジアミン、１，３－シクロヘキサンジアミン、１－アミノ－３－アミノメチル
－３，５，５－トリメチルシクロヘキサン、１－アミノ－１－メチル－４－アミノメチル
シクロヘキサン、１－アミノ－１－メチル－３－アミノメチルシクロヘキサン、４，４´
－メチレンビス（シクロヘキシルアミン）、４，４´－メチレンビス（３－メチル－シク
ロヘキシルアミン）、メチル－２，３－シクロヘキサンジアミン、メチル－２，４－シク
ロヘキサンジアミン、メチル－２，６－シクロヘキサンジアミン、１，３－ビス（アミノ
メチル）シクロヘキサン、１，４－ビス（アミノメチル）シクロヘキサン、イソホロンジ
アミン、ノルボルナンジアミン等の脂環式ジアミンなどが挙げられる。
【００８９】
　芳香族ポリアミンとしては、ｍ－フェニレンジアミン、ｐ－フェニレンジアミン、２，
４－トリレンジアミン、２，６－トリレンジアミン、ナフチレン－１，４－ジアミン、ナ
フチレン－１，５－ジアミン、４，４´－ジフェニルジアミン、４，４´－ジフェニルメ
タンジアミン、２，４´－ジフェニルメタンジアミン、４，４´－ジフェニルエ－テルジ
アミン、２－ニトロジフェニル－４，４´－ジアミン、２，２´－ジフェニルプロパン－
４，４´－ジアミン、３，３´－ジメチルジフェニルメタン－４，４´－ジアミン、４，
４´－ジフェニルプロパンジアミン、３，３´－ジメトキシジフェニル－４，４´－ジア
ミン等の芳香族ジアミンなどが挙げられる。
【００９０】
　芳香脂肪族ポリアミンとしては、例えば、１，３－キシリレンジアミン、１，４－キシ
リレンジアミン、α，α，α´，α´－テトラメチル－１，３－キシリレンジアミン、α
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，α，α´，α´－テトラメチル－１，４－キシリレンジアミン、ω，ω´－ジアミノ－
１，４－ジエチルベンゼン、１，３－ビス（１－アミノ－１－メチルエチル）ベンゼン、
１，４－ビス（１－アミノ－１－メチルエチル）ベンゼン、１，３－ビス（α，α－ジメ
チルアミノメチル）ベンゼン等の芳香脂肪族ジアミンなどが挙げられる。
【００９１】
　ヒドラジン及びその誘導体としては、例えば、ヒドラジンや、ジヒドラジド系化合物な
どが挙げられる。ジヒドラジド系化合物には、例えば、カルボジヒドラジド（カルボヒド
ラジド）、シュウ酸ジヒドラジド、マロン酸ジヒドラジド、コハク酸ジヒドラジド、グル
タル酸ジヒドラジド、アジピン酸ジヒドラジドなどの脂肪族ジカルボン酸ジヒドラジド類
；イソフタル酸ジヒドラジド、テレフタル酸ジヒドラジドなどの芳香族ジカルボン酸ジヒ
ドラジド類；１，４－シクロヘキサンジカルボン酸ジヒドラジドなどの脂環式ジカルボン
酸ジヒドラジド類などが含まれる。
【００９２】
　アミン系鎖延長剤（A6）としては、エチレンジアミン、１，３－ペンタメチレンジアミ
ン、１，６－ヘキサメチレンジアミン、ジエチレントリアミン、トリエチレンテトラミン
、４，４´－メチレンビス（シクロヘキシルアミン）、４，４´－メチレンビス（３－メ
チル－シクロヘキシルアミン）、１，３－ビス（アミノメチル）シクロヘキサン、イソホ
ロンジアミン、ノルボルナンジアミン、１，３－キシリレンジアミン等の脂肪族、脂環式
及び芳香脂肪族ポリアミンや、ヒドラジン、カルボジヒドラジド等のヒドラジン及びその
誘導体を好適に用いることができる。
【００９３】
　［アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー
（Ａ）］
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ）は、前述のように、ポリオール（A1）、ポリオール（A2）、第３級アミノ基含有イソ
シアネート反応性化合物（A3）、ポリイソシアネート（A4）、イソシアネート反応性基含
有アルコキシシラン（A5）、およびアミン系鎖延長剤（A6）の反応生成物であり、分子内
にポリオール（A2）に由来するアニオン性基と、分子内に第３級アミノ基含有イソシアネ
ート反応性化合物（A3）に由来する第３級アミノ基と、主鎖の末端にイソシアネート反応
性基含有アルコキシシラン（A5）に由来するアルコキシシリル基と、さらに、ポリイソシ
アネート（A4）に由来するイソシアネート基とアミン系鎖延長剤（A6）のアミノ基との反
応による尿素結合部位を有するウレタンプレポリマーである。さらに、アニオン性基及び
第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）は、必要に応じ
て、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）に係る不飽和カルボン酸エステ
ルに由来する側鎖［エステル基（エステル結合を有する基）］を有している。
【００９４】
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ）としては、例えば、ポリオール（A1）、ポリオール（A2）、第３級アミノ基含有イソ
シアネート反応性化合物（A3）、およびポリイソシアネート（A4）の反応により得られる
アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーと、イソシアネート反応性基
含有アルコキシシラン（A5）との反応により、前記アニオン性基及び第３級アミノ基含有
ウレタンプレポリマーの末端のイソシアネート基が部分的にアルコキシシリル化されて得
られる末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレ
ポリマーを、さらにアミン系鎖延長剤（A6）により、前記末端部分的アルコキシシリル化
アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマー中の残存しているイソシアネ
ート基と、前記アミン系鎖延長剤（A6）のアミノ基とを反応させて鎖延長したアルコキシ
シリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーであってもよい。
【００９５】
　より具体的には、アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーは、ポリ
オール（A1）、ポリオール（A2）、第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3
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）、およびポリイソシアネート（A4）の反応生成物であり、該反応は、ポリオール化合物
とポリイソシアネート化合物とを反応させてウレタンプレポリマーを調製する公知乃至慣
用の方法に準じて行うことができる。該アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプ
レポリマーとしては、末端がイソシアネート基となっているものが好ましい。
【００９６】
　なお、ポリオール（A1）、ポリオール（A2）、第３級アミノ基含有イソシアネート反応
性化合物（A3）、およびポリイソシアネート（A4）を混合又は反応する際には、反応促進
のために重合触媒を用いることができる。また、反応又は混合は溶媒中で行うことができ
る。
【００９７】
　また、アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーと、イソシアネート
反応性基含有アルコキシシラン（A5）との反応は、両者を混合し、必要に応じて加熱する
ことにより行うことができる。このようなアニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタン
プレポリマーと、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）との反応により、
前記アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーの末端のイソシアネート
基がアルコキシシリル化されて、末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基含有ウレタ
ンプレポリマーを調製することができる。なお、この混合又は反応に際しては、前述のよ
うに重合触媒を用いることができる。また、前記混合又は反応に際しては、溶媒を用いる
ことができる。
【００９８】
　前記重合触媒としては、例えば、ポリオール化合物とポリイソシアネート化合物とを反
応させる際に用いられる公知乃至慣用の重合触媒（硬化触媒）を用いることができる。よ
り具体的には、重合触媒としては、有機錫化合物、金属錯体、アミン化合物などの塩基性
化合物、有機燐酸化合物などが挙げられる。有機錫化合物には、例えば、ジブチル錫ジラ
ウレート、ジブチル錫マレート、ジブチル錫フタレート、オクチル酸第一錫、ジブチル錫
メトキシド、ジブチル錫ジアセチルアセテート、ジブチル錫ジバーサテートなどが含まれ
る。また、金属錯体としては、テトラブチルチタネート、テトライソプロピルチタネート
、トリエタノールアミンチタネート等のチタネート化合物類；オクチル酸鉛、ナフテン酸
鉛、ナフテン酸ニッケル、ナフテン酸コバルト等のカルボン酸金属塩；アルミニウムアセ
チルアセトナート錯体、バナジウムアセチルアセトナート錯体等の金属アセチルアセトナ
ート錯体などが挙げられる。さらに、アミン化合物等の塩基性化合物には、例えば、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等のアミノ
シラン類；テトラメチルアンモニウムクロライド、ベンザルコニウムクロライド等の第四
級アンモニウム塩類；三共エアプロダクツ社製の商品名「ＤＡＢＣＯ」シリーズや「ＤＡ
ＢＣＯ　ＢＬ」シリーズ、１，８－ジアザビシクロ［５．４．０］ウンデセ－７－エン等
の複数の窒素原子を含む直鎖或いは環状の第三級アミン又は第四級アンモニウム塩などが
含まれる。さらにまた、有機燐酸化合物としては、モノメチル燐酸、ジ－ｎ－ブチル燐酸
、燐酸トリフェニル等が挙げられる。
【００９９】
　さらに、前記末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレ
タンプレポリマーと、アミン系鎖延長剤（A6）との反応は、両者を混合し、必要に応じて
加熱することにより行うことができる。該反応により、前記末端部分的アルコキシシリル
化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマー中の残存している末端のイ
ソシアネート基と、前記アミン系鎖延長剤（A6）のアミノ基とが反応して、前記末端部分
的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーが鎖延
長されて、アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマ
ーであるアニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリ
マー（Ａ）を調製することができる。この混合又は反応に際しては、前述と同様に重合触
媒を加えることができる。重合触媒としては、例えば、ポリオール化合物とポリイソシア
ネート化合物とを反応させる際に用いられる公知乃至慣用の重合触媒（硬化触媒）を用い
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ることができる。
【０１００】
　特に、前記末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタ
ンプレポリマーと、アミン系鎖延長剤（A6）との混合又は反応は、前記末端部分的アルコ
キシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマー又はその反応混
合物［塩基性化合物（Ｂ）が含まれていてもよい］の水（Ｃ）への分散前、分散中または
分散後のいずれであってもよいが、分散中又は分散後が好ましい。すなわち、末端部分的
アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを水（Ｃ
）に分散させる際に、アミン系鎖延長剤（A6）を水（Ｃ）とともに添加するか、又は水（
Ｃ）に分散させた後に、アミン系鎖延長剤（A6）を添加して混合して、末端部分的アルコ
キシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーと、アミン系鎖
延長剤（A6）とを反応させることが好ましい。
【０１０１】
　このようにして、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタ
ンプレポリマー（Ａ）が調製されうる。なお、これらの混合に際しては、各成分の混合順
序は問わない。しかし、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウ
レタンプレポリマー（Ａ）を効率よく得るためには、まず、ポリオール（A1）、ポリオー
ル（A2）及び第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）の混合物に、ポリイ
ソシアネート（A4）を加え、さらに必要に応じて重合触媒を加えて反応させて、アニオン
性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを調製した後に、該反応混合液にイソ
シアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）を加えて反応させることにより、末端部
分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを調
製し、さらにその後に、アミン系鎖延長剤（A6）を水（Ｃ）とともに加えて、末端部分的
アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを水に分
散させる際に、末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレ
タンプレポリマーをアミン系鎖延長剤（A6）により鎖延長させて、アルコキシシリル化ア
ニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを調製することが好ましい。
【０１０２】
　アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ）において、ポリオール（A1）、ポリオール（A2）、第３級アミノ基含有イソシアネー
ト反応性化合物（A3）、ポリイソシアネート（A4）、イソシアネート反応性基含有アルコ
キシシラン（A5）、アミン系鎖延長剤（A6）の各成分の割合は特に制限されない。例えば
、ポリイソシアネート（A4）と、ポリオール（A1）、ポリオール（A2）および第３級アミ
ノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）との割合としては、ポリイソシアネート（A4
）におけるイソシアネート基／ポリオール（A1）、ポリオール（A2）および第３級アミノ
基含有イソシアネート反応性化合物（A3）におけるヒドロキシル基を含むイソシアネート
反応性基（ＮＣＯ／ＮＣＯ反応性基）（当量比）が、１より大きく２．０以下（好ましく
は１．０２～１．５、さらに好ましくは１．０５～１．４）となるような範囲から選択す
ることができる。該ＮＣＯ／ＮＣＯ反応性基の比が大きすぎると（例えば、２．０（当量
比）を越えると）、延長する際の反応（架橋反応）の制御が困難になり、分散性が低下す
る。一方、該ＮＣＯ／ＮＣＯ反応性基の比が小さすぎると（例えば、１以下（当量比）で
あると）、鎖延長とシリル基導入が充分にできなくなり、タック発現までの時間が長くな
るだけでなく、物性も低下する。
【０１０３】
　あるいは、ポリイソシアネート（A4）は、アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタ
ンプレポリマー中のイソシアネート基の含有量が、０．３～７．０質量％（好ましくは０
．４～４．０質量％、さらに好ましくは０．５～３．０質量％）となるような割合で含ま
れていてもよい。イソシアネート基の含有量は、多すぎると（例えば、７．０質量％を越
えると）、鎖延長する際の反応（架橋反応）の制御が困難になり、分散性が低下する。一
方、イソシアネート基の含有量が、少なすぎると（例えば、０．３質量％未満であると）
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、反応時間が非常に長くなり、さらに、鎖延長とシリル基導入が充分にできなくなり、耐
水性が低下し、さらに硬化速度も遅くなる。
【０１０４】
　ポリオール（A2）は、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウ
レタンプレポリマー（Ａ）中のアニオン性基の含有量が、０．４ｍｅｑ／ｇ以上（例えば
、０．４～０．７ｍｅｑ／ｇ、好ましくは０．４～０．６ｍｅｑ／ｇ）となるような割合
で含まれていることが好ましい。該アニオン性基の含有量が多すぎると、シリル化ウレタ
ン系水性組成物の粘度が高くなり作業性が低下するとともに、硬化後の耐水性も低下する
。一方、該アニオン性基の含有量が少なすぎると（例えば、０．４ｍｅｑ／ｇ未満である
と）、シリル化ウレタン系水性組成物中の樹脂成分の分散安定性が低下するとともに、タ
ック力が低下する。
【０１０５】
　第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）は、アニオン性基及び第３級ア
ミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）中の第３級アミノ基の含
有量が、０．１５ｍｅｑ／ｇ以上（例えば、０．１５～０．８ｍｅｑ／ｇ、好ましくは０
．１５～０．６ｍｅｑ／ｇ）となるような割合で含まれていることが好ましい。該第３級
アミノ基の含有量が多すぎると、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル
基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）やシリル化ウレタン系水性組成物の粘度が高くなり作
業性が低下する。一方、該第３級アミノ基の含有量が少なすぎると（例えば、０．１５ｍ
ｅｑ／ｇ未満であると）、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端
ウレタンプレポリマー（Ａ）のタック力が低下し、タック力発現に要する時間が長くなり
、初期接着性が低下する。
【０１０６】
　イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）は、アニオン性基及び第３級アミ
ノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）中のケイ素原子の含有量が
、例えば、０．０５～０．４ｍｅｑ／ｇ（好ましくは０．０５～０．３ｍｅｑ／ｇ）とな
るような割合で含まれていることが好ましい。該ケイ素含有量が多すぎると（例えば、０
．４ｍｅｑ／ｇを越えると）、プレポリマーの分子量が小さくなることによりタック力が
小さくなり、タック力の発現に要する時間が長くなる傾向がある。一方、少なすぎると（
例えば、０．０５ｍｅｑ／ｇ未満であると）、プレポリマーの分子量が大きくなりすぎて
、タック発現時の皮膜物性が硬くなることによって、濡れが悪くなり、逆にタック力が低
下し、さらに、タック保持時間も短くなる。ケイ素含有量（プレポリマーの分子量）をコ
ントロールすることにより、タック力、タック発現までの時間、タック保持時間をコント
ロールできる。
【０１０７】
　なお、不飽和カルボン酸エステル（A5-3）が用いられている場合、その使用量は、エス
テル変成アミノ基含有アルコキシシラン（A5-4）が、少なくとも第２級アミノ基を１つ残
す量であることが望ましい。例えば、第１級アミノ基含有アルコキシシランにおける第１
級アミノ基及び第２級アミノ基１モルに対して０．８～２モル程度の範囲から選択するこ
とができる。なお、不飽和カルボン酸エステル（A5-3）は、少なくとも第２級アミノ基が
残存するような条件で反応させて用いることができる。
【０１０８】
　アミン系鎖延長剤（A6）の使用量は、アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプ
レポリマーと、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）との反応により得ら
れる末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポ
リマーにおける末端のイソシアネート基（アルコキシシリル化されずに残存している末端
のイソシアネート基）と当量であることが好ましいが、例えば、該イソシアネート基１当
量に対して０．５～１．０当量の範囲から選択してもよい。
【０１０９】
　本発明では、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプ
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レポリマー（Ａ）は、分子中に含まれるアニオン性基と第３級アミノ基との割合が、第３
級アミノ基／アニオン性基（モル比）＝０．２～１（好ましくは０．３～０．９）となっ
ていることが好ましい。アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウ
レタンプレポリマー（Ａ）におけるアニオン性基と第３級アミノ基との割合が、第３級ア
ミノ基／アニオン性基（モル比）＝０．２～１であると、タック力発現に要する時間を効
果的に短縮させることができ、タック力を高めることができる。
【０１１０】
　また、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリ
マー（Ａ）は、分子中に含まれる第３級アミノ基とアルコキシシリル基との割合が、第３
級アミノ基／アルコキシシリル基（モル比）＝１．０～５．５（好ましくは１．５～５．
５、さらに好ましくは１．６～４．０）となっていることが好ましい。アニオン性基及び
第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）における第３級
アミノ基とアルコキシシリル基との割合を、第３級アミノ基／アルコキシシリル基（モル
比）＝１．０～５．５とすることにより（ポリマーの分子量と、ポリマーの分子間の相互
作用とを調節することにより）、タック力発現に要する時間を効果的に短縮させることが
でき、初期接着性を高めることができる。
【０１１１】
　このように、本発明では、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末
端ウレタンプレポリマー（Ａ）の分子中に含まれるアニオン性基と第３級アミノ基との割
合や、第３級アミノ基とアルコキシシリル基との割合（特にアニオン性基、第３級アミノ
基およびアルコキシシリル基の割合）をコントロールすることにより、水がわずかに飛散
しただけで、アニオン性基と第３級アミノ基との相互作用が急激に高まり、さらに、シラ
ノール基同士が縮合し、急速にゲル化することにより、タック発現までの時間が従来の水
性接着剤に比べ大幅に短縮でき、さらに、優れたタック力を発現することができる。つま
り、アニオン性基、第３級アミノ基、シリル基の相乗効果により優れた性能が発揮される
。
【０１１２】
　［塩基性化合物（Ｂ）］
　塩基性化合物（Ｂ）としては、塩基性無機化合物であってもよく、塩基性有機化合物で
あってもよい。塩基性化合物（Ｂ）は単独で又は２種以上組み合わせて使用することがで
きる。塩基性無機化合物としては、例えば、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム等のアル
カリ金属水酸化物；炭酸ナトリウム、炭酸カリウム等のアルカリ金属炭酸塩；炭酸水素ナ
トリウム、炭酸水素カリウム等のアルカリ金属炭酸水素塩；酢酸ナトリウム、酢酸カリウ
ム等のアルカリ金属酢酸塩などのアルカリ金属化合物や、水酸化マグネシウム等のアルカ
リ土類金属水酸化物；炭酸マグネシウム等のアルカリ土類金属炭酸塩などのアルカリ土類
金属化合物の他、アンモニアを好適に用いることができる。
【０１１３】
　一方、塩基性有機化合物としては、例えば、脂肪族アミン、芳香族アミン、塩基性含窒
素複素環化合物などのアミン系化合物を好適に用いることができる。脂肪族アミンとして
は、例えば、トリメチルアミン、トリエチルアミン、トリプロピルアミン、トリイソプロ
ピルアミン、トリブチルアミン、トリイソブチルアミン、トリｓ－ブチルアミン、トリｔ
－ブチルアミン、トリペンチルアミン、トリヘキシルアミンなどのトリアルキルアミン；
ジメチルアミン、ジエチルアミン、ジブチルアミンなどのジアルキルアミン；メチルアミ
ン、エチルアミン、ブチルアミンなどのモノアルキルアミン；トリメタノールアミン、ト
リエタノールアミン、トリプロパノールアミン、トリイソプロパノールアミン、トリブタ
ノールアミン、トリペンタノールアミン、トリイソペンタノールアミン、トリヘキサノー
ルアミンなどのトリアルコールアミン；ジメタノールアミン、ジエタノールアミンなどの
ジアルコールアミン；メタノールアミン、エタノールアミンなどのモノアルコールアミン
などの他、エチレンジアミン、ジエチレントリアミンなどが挙げられる。芳香族アミンに
は、例えば、Ｎ，Ｎ－ジメチルアニリンなどが含まれる。塩基性含窒素複素環化合物とし
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ては、例えば、モルホリン、ピペリジン、ピロリジンなどの環状アミンの他、ピリジン、
α－ピコリン、β－ピコリン、γ－ピコリン、キノリン、Ｎ－メチルモルホリンなどが挙
げられる。
【０１１４】
　本発明では、塩基性化合物（Ｂ）としては、アンモニアやアミン系化合物を好適に用い
ることができる。アミン系化合物の中でも、トリアルキルアミンやトリアルコールアミン
などの第三級アミン化合物が好適である。
【０１１５】
　［水（Ｃ）］
　本発明では、水（Ｃ）としては、水道水、イオン交換水や純水などを用いることができ
る。
【０１１６】
　［シリル化ウレタン系水性組成物］
　本発明のシリル化ウレタン系水性組成物は、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アル
コキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）と、塩基性化合物（Ｂ）と、水（Ｃ）と
からなっている。具体的には、シリル化ウレタン系水性組成物は、アニオン性基及び第３
級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）、塩基性化合物（Ｂ
）及び水（Ｃ）の混合物であってもよく、該混合によりアニオン性基及び第３級アミノ基
含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）と、塩基性化合物（Ｂ）及び水
（Ｃ）とが反応した反応生成物を含む反応組成物であってもよい。アニオン性基及び第３
級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）と、塩基性化合物（
Ｂ）との反応としては、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウ
レタンプレポリマー（Ａ）におけるアニオン性基が塩基性化合物（Ｂ）により部分的に又
は全体的に中和される中和反応が挙げられる。すなわち、アニオン性基及び第３級アミノ
基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）と、塩基性化合物（Ｂ）との
反応により、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレ
ポリマー（Ａ）におけるアニオン性基が塩となっている。
【０１１７】
　一方、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリ
マー（Ａ）と、水（Ｃ）との反応としては、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコ
キシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）における末端のアルコキシシリル基が水（
Ｃ）により加水分解される加水分解反応が挙げられる。すなわち、アニオン性基及び第３
級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）と、水（Ｃ）との反
応により、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポ
リマー（Ａ）における末端のアルコキシシリル基が部分的に又は全体的にシラノール基及
び／又はシロキサン結合となっている。すなわち、アニオン性基及び第３級アミノ基含有
アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）における末端のアルコキシシリル基
のうち少なくとも１つのアルコキシル基が水（Ｃ）との加水分解反応の影響を受けている
。なお、シラノール基とは、少なくとも１つのヒドロキシル基を有するケイ素原子からな
る基のことを意味しており、アルコキシ基などの置換基を有していてもよい。
【０１１８】
　従って、前記アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプ
レポリマー（Ａ）と、塩基性化合物（Ｂ）及び水（Ｃ）とが反応した反応生成物としては
、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（
Ａ）におけるアニオン性基が塩基性化合物（Ｂ）により中和されてアニオン性基の塩とな
っており、且つ末端のアルコキシシリル基が部分的に又は全体的に水（Ｃ）により加水分
解されてシラノール基及び／又はシロキサン結合となっている水性シラノール化ウレタン
プレポリマーが挙げられる。すなわち、本発明では、シリル化ウレタン系水性組成物とし
ては、前記水性シラノール化ウレタンプレポリマーを含む水性シリル化ウレタン系組成物
であることが好ましい。
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【０１１９】
　このように、本発明では、シリル化ウレタン系水性組成物は、アニオン性基及び第３級
アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）と、塩基性化合物（Ｂ
）と、水（Ｃ）とを混合して調製することができ、その混合の順序は特に制限されない。
本発明のシリル化ウレタン系水性組成物としては、アニオン性基及び第３級アミノ基含有
アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）に、塩基性化合物（Ｂ）及び水（Ｃ
）を配合して、望ましくは激しい攪拌などを行って、中和反応や加水分解反応等の反応を
促進させることにより、水溶液又は水分散液として、調製することができる。
【０１２０】
　なお、本発明では、塩基性化合物（Ｂ）や水（Ｃ）は、アニオン性基及び第３級アミノ
基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）を調製する際に予め用いるこ
とができる。具体的には、例えば、ポリオール（A1）、ポリオール（A2）、第３級アミノ
基含有イソシアネート反応性化合物（A3）及びポリイソシアネート（A4）の反応生成物と
、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）とを反応させる際に、塩基性化合
物（Ｂ）を加えることにより、塩基性化合物（Ｂ）の存在下、前記反応を行うことができ
る。
【０１２１】
　本発明では、塩基性化合物（Ｂ）は、アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプ
レポリマーと、イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）との反応時のみなら
ず、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー
（Ａ）やシリル化ウレタン系水性組成物を調製する過程の任意の時に用いることができる
。具体的には、塩基性化合物（Ｂ）は、例えば、ポリオール（A1）と、ポリオール（A2）
と、第３級アミノ基含有イソシアネート反応性化合物（A3）と、ポリイソシアネート（A4
）とを反応させてアニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを調製する
時や、アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーと、イソシアネート反
応性基含有アルコキシシラン（A5）とを反応させてアニオン性基及び第３級アミノ基含有
アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）を調製する時などの任意の反応時や
反応後の他、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレ
ポリマー（Ａ）を水（Ｃ）に分散させる時などで用いることができる。
【０１２２】
　また、水（Ｃ）は、例えば、ポリオール（A1）、ポリオール（A2）、第３級アミノ基含
有イソシアネート反応性化合物（A3）及びポリイソシアネート（A4）の反応生成物と、イ
ソシアネート反応性基含有アルコキシシラン（A5）とを反応させて得られる末端部分的ア
ルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタンプレポリマーを、さらに
アミン系鎖延長剤（A6）と反応させて鎖延長させる際に又はその前に、水（Ｃ）を加える
ことにより、末端部分的アルコキシシリル化アニオン性基及び第３級アミノ基含有ウレタ
ンプレポリマーの水への分散中又は分散後に、前記鎖延長の反応を行うことができる。
【０１２３】
　本発明では、塩基性化合物（Ｂ）の使用量としては、アニオン性基及び第３級アミノ基
含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）中のアニオン性基に対して５０
～１２０モル％（好ましくは８０～１１０モル％）程度の範囲から選択することができる
。
【０１２４】
　また、本発明では、水（Ｃ）の使用量としては、アニオン性基及び第３級アミノ基含有
アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）１００質量部に対して６５～９００
質量部（好ましくは１００～４００質量部）程度の範囲から選択することができる。
【０１２５】
　本発明では、シリル化ウレタン系水性組成物において、その水酸基価（ＯＨＶ）として
は、特に制限されず、例えば、６０～４００ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ（好ましくは８０～３５０
ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ）程度の範囲から選択することができる。さらにまた、樹脂分としては
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、特に制限されないが、例えば、１０～６０質量％（好ましくは２０～５０質量％）程度
の範囲から選択することができる。
【０１２６】
　なお、本発明では、シリル化ウレタン系水性組成物としては、有機溶剤を全く含まない
完全に水性であるシリル化ウレタン系水性組成物の形態であってもよい。なお、シリル化
ウレタン系水性組成物には、その水溶液又は水分散液の粘度調整等のために、ケトン類、
低級アルコールなどの親水性の有機溶剤（水溶性有機溶剤）が含まれていてもよい。該有
機溶剤は単独で又は２種以上組み合わせて使用することができる。具体的には、ケトン類
には、アセトンなどが含まれる。また、低級アルコールとしては、例えば、メタノール、
エタノール、プロパノール、イソプロパノール、ブタノール、イソブタノール。ｓ－ブタ
ノール、ｔ－ブタノール、ペンタノール、ヘキサノール等の１価アルコール；エチレング
リコール、プロピレングリコール、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、１，６－ヘキサンジオール、グリセリン等の多価アルコールな
どが挙げられる。また、水溶性有機溶剤としては、プロピレンカーボネート；ジメチルカ
ーボネート；トリメチルホスフェート；ポリオキシエチレンのジエーテル、ジエステル或
いはジアリルエーテル類；グリコールのジエーテル或いはジアセテート類；１，３－ジオ
キソラン；Ｎ－メチル－２－ピロリドンなどを用いることができる。このような有機溶剤
の使用量としては、調整する粘度の大きさ等により適宜選択することができ、例えば、ア
ニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）
１００質量部に対して０～１００質量部（好ましくは０～５０質量部）程度の範囲から選
択することができる。
【０１２７】
　また、シリル化ウレタン系水性組成物には、濡れ性改質親水性溶剤が含まれていてもよ
い。該濡れ性改質親水性溶剤としては、例えば、Ｎ－メチル－２－ピロリドン、ポリオキ
シエチレンアルキルエーテル等の界面活性剤、アルギン酸ナトリウム、ムコ多糖類、アク
リル酸ナトリウムなどが挙げられる。
【０１２８】
　本発明では、シリル化ウレタン系水性組成物には、充填材、可塑剤、老化防止剤、紫外
線吸収剤、酸化防止剤、熱安定剤、着色剤（顔料や染料など）、防かび剤、濡れ促進剤、
粘性改良剤、香料、各種タッキファイヤー（エマルジョンタッキファイヤーなど）、カッ
プリング剤（チタネート系カップリング剤、アルミニウム系カップリング剤など）、光硬
化触媒、乳化剤、界面活性剤、エマルジョンやラテックス、架橋剤、保湿剤、消泡剤など
の各種添加剤又は成分、溶剤などが含まれていてもよい。例えば、充填材としては、炭酸
カルシウムや各種処理が施された炭酸カルシウム、フュームドシリカ、クレー、タルク、
各種バルーン、ノイブルシリカ、カオリン、ケイ酸アルミニウムなどが挙げられる。また
、可塑剤には、ジオクチルフタレート、ジブチルフタレートなどのフタル酸エステル類；
アジピン酸ジオクチル、セバシン酸ジブチルなどの脂肪族カルボン酸エステルなどが含ま
れる。タッキファイヤーとしては、例えば、安定化ロジンエステル、重合ロジンエステル
、テルペンフェノール、石油系樹脂等のエマルジョンタッキファイヤーなどが挙げられる
。架橋剤としては、イソシアネート系架橋剤、エポキシ系架橋剤、カルボジイミド系架橋
剤、アジリジン系架橋剤、ポリエチレンイミン系架橋剤、メラミン系架橋剤、コロイダル
シリカなどを用いることができる。なお、溶剤としては、アニオン性基及び第３級アミノ
基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）、塩基性化合物（Ｂ）及び水
（Ｃ）からなるシリル化ウレタン系水性組成物と相溶性がいいものであれば特に制限され
ず、いずれの溶剤を用いてもよい。
【０１２９】
　［水性接着剤など］
　前記シリル化ウレタン系水性組成物は、水性接着剤や、水性コーティング剤（水性塗料
など）として用いることができ、特に、水性接着剤（なかでも、水性ラッピング用接着剤
や水性コンタクト型接着剤）として好適に用いることができる。なお、シリル化ウレタン
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系水性組成物は、水性接着剤や水性コーティング剤の他にも、バインダ、ラミネート、シ
ーラー、プライマー、サイジング剤、シーリング材等として用いることができる。すなわ
ち、水性接着剤や水性コーティング剤などの各種処理剤は、前記シリル化ウレタン系水性
組成物を含有している。
【０１３０】
　シリル化ウレタン系水性組成物を含有する水性接着剤や水性コーティング剤などは、前
記シリル化ウレタン系水性組成物が前記構成を有しているので、初期の付着性（初期接着
性や初期密着性など）が優れている。具体的には、シリル化ウレタン系水性組成物は、そ
のポリマー成分として、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウ
レタンプレポリマー（Ａ）が用いられているので、優れたタック力を短時間で発現させる
ことができ、優れた初期接着性や初期密着性が発揮されている。この理由は定かではない
が、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー
（Ａ）が硬化する際に、シリル化ウレタン系水性組成物中の水がそれほど減少していなく
ても、その分子内や分子間でアニオン性基と第３級アミノ基との相互作用が生じ、これに
より、見かけ上、分子量が急激に大きくなるためであると思われる。
【０１３１】
　また、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリ
マー（Ａ）中のアルコキシシリル基の割合が、第３級アミノ基の割合に対して適度な割合
であると、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポ
リマー（Ａ）本来の分子量によるタック力と、第３級アミノ基が関係した相互作用による
タック力とをバランスよく且つ効果的に発現させることができ、この点からも、優れたタ
ック力を発現するのに要する時間を大幅に短縮させることができ、初期接着性を効果的に
高めることができる。
【０１３２】
　しかも、本発明のシリル化ウレタン系水性組成物では、優れたタック力は、水を保持し
た状態であっても迅速に発現される。これは、水が僅かに飛散するだけで、第３級アミノ
基が関係した相互作用が生じることにより適度なタック力（粘度上昇）が発現し、また、
アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ
）の分子量を適度な分子量（平均分子量）に調整することにより最適なタック力が付与さ
れており、さらにまた、水を保持したままでも架橋反応が進行することにより、優れたタ
ック力が迅速に発現することができるためである。
【０１３３】
　また、鎖延長剤としてアミン系鎖延長剤（A6）が用いられているので、硬化速度も速く
なっている。
【０１３４】
　特に、前記シリル化ウレタン系水性組成物は、アニオン性基及び第３級アミノ基含有ア
ルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマー（Ａ）、塩基性化合物（Ｂ）及び水（Ｃ）か
らなっているので、水中であるにもかかわらず、水性シラノール化ウレタンプレポリマー
のシラノール基が非常に安定に存在している。この理由は定かではないが、系中に多量に
存在する水分子により、シラノール基が保護されているために、シラノール基間の縮合反
応が抑制又は防止され、安定性が高められていると思われる。また、シラノール基が、イ
ソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）としてのアミノ基含有アルコキ
シシラン（A5-1）に由来する第２級アミノ基や第３級アミノ基の窒素原子に結合している
置換基（例えば、不飽和カルボン酸エステル（A5-3）に由来する長鎖の置換基又はそのエ
ステル部位など）により保護され、シラノール基間の縮合反応が抑制又は防止されている
ために、安定性がより一層高められていると思われる。
【０１３５】
　そのため、シリル化ウレタン系水性組成物を含有する水性接着剤や、水性コーティング
剤などは、１液型の水性接着剤や１液型の水性コーティング剤などの１液型の処理剤とす
ることができる。
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【０１３６】
　なお、シリル化ウレタン系水性組成物は、系中の水が蒸発又は揮発等により乾燥して減
少する条件下（例えば、開放面に塗布した場合や多孔質材上に塗布した場合など）では、
素速く硬化する。しかも、この硬化する硬化速度の水の乾燥速度への依存性は小さく、特
に、シリル化ウレタン系水性組成物を水性接着剤や水性コーティング剤（水性塗料など）
として用いた場合、該水性接着剤や水性コーティング剤の硬化速度の水の乾燥速度に対す
る依存性は、従来の水性接着剤や水性コーティング剤よりも小さい。これは、シリル化ウ
レタン系水性組成物を塗布した後、該水性組成物中の水が蒸発して減少すると、水性組成
物中の水性シラノール化ウレタンプレポリマーにおけるシラノール基が縮合反応を起こす
ことにより、硬化（架橋）が生じるからである。すなわち、水性組成物中の水性シラノー
ル化ウレタンプレポリマーにおけるシラノール基の縮合反応が、主として硬化に関与して
いるためであると思われる。
【０１３７】
　また、水の減少により架橋反応が進行しており、この架橋反応は水がある程度存在して
いても進行し、水を保持したままでも、凝集力を発現することが可能である。
【０１３８】
　さらに、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポ
リマー（Ａ）は、アミン系鎖延長剤（A6）により鎖延長されているので、尿素結合を分子
内に有しており、凝集力が非常に高まっている。
【０１３９】
　従って、本発明のシリル化ウレタン系水性組成物は、優れたタック力を発現するのに要
する時間が短く、初期の付着性（初期接着性など）に優れているとともに、硬化速度が極
めて速く、優れた速硬化性を有している。
【０１４０】
　なお、硬化速度が速く、初期の密着性が高くなっていることには、水性化するために水
性シラノール化ウレタンプレポリマーの分子内に導入されたイオンセンター（カルボン酸
塩等のアニオン性基の塩）が、シラノール基間における縮合反応の促進触媒として機能し
ていることも関係していると思われる。
【０１４１】
　このように、前記シリル化ウレタン系水性組成物は、水性であるにもかかわらず、硬化
速度が速く、しかも、優れたタック力を短時間で発現させることができ、初期付着性（初
期接着性や初期密着性など）が優れている。従って、シリル化ウレタン系水性組成物を、
例えば、水性接着剤（水性ラッピング用接着剤など）などの各種処理剤として利用した場
合、溶剤系接着剤を使用した場合と同等の生産性を発揮することが可能である。具体的に
は、シリル化ウレタン系水性組成物を、水性ラッピング用接着剤として用いた場合、プラ
スチック製シートに水性ラッピング用接着剤を塗布し、該塗布面を多孔質板（例えば、合
板、パーチクボード、ＭＤＦなど）等の基材に貼り合わせるが、この際、優れたタック力
が短時間で発現して優れた初期接着性が発揮されるので、溶剤系のラッピング用接着剤を
用いた場合と同等の生産性で、プラスチック製シートにより基材のラッピングを行うこと
ができる。しかも、初期の接着強度が高いので、基材が表面に凹凸形状を有していても、
プラスチック製シートと基材との間に隙間を生じさせることなく、優れた密着性で迅速に
、プラスチック製シートを基材に貼付することができる。
【０１４２】
　特に、シリル化ウレタン系水性組成物を含有する水性接着剤は、優れた貯蔵安定性を有
しており、水性の１液型接着剤として調製することができる。従って、水性ラッピング用
接着剤を１液型とすることにより、ラッピング作業時の作業性を大きく高めることができ
、この点からも生産性をより一層高めることができる。すなわち、従来のラッピング用接
着剤は、主として溶剤系の２液型接着剤が用いられており、ラッピング作業時には、主剤
と硬化剤との２液を混合する必要があったが、本発明では、水性の１液型ラッピング用接
着剤とすることにより、主剤と硬化剤とを混合する混合工程を省くことができる。
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【０１４３】
　なお、ラッピング用接着剤（例えば、水性ラッピング用接着剤など）とは、基材に接着
剤層を介してプラスチック製シートを貼り合わせることにより、プラスチック製シートに
より基材をラッピングする際に用いられる接着剤のことを意味している。基材をプラスチ
ック製シートによりラッピングする際には、通常、プラスチック製シートにラッピング用
接着剤を塗布した後、該プラスチック製シートのラッピング用接着剤塗布面を基材に貼り
合わせる方法が用いられているが、プラスチック製シートによる基材のラッピング方法は
特に制限されない。このようなラッピングでは、工業的には、ラッピングマシン、プロフ
ァイルマシン、曲面接着マシン、メンブレンプレス（真空メンブレンプレスなど）、ソフ
トロールによるラッピングマシン、四面ラミネーター等として称されているラッピング用
機器が用いられており、各種ラッピング用機器が市販されている。
【０１４４】
　前記基材としては、例えば、多孔質材料による基材を好適に用いることができるが、特
に、合板、パーチクルボード、ＭＤＦ（多孔質木質材料）などの木質ボードなどの多孔質
木製基材が好適である。基材の形状としては、特に制限されず、例えば、表面に凹凸状を
有する基材であってもよく、表面が平面となっている板状の基材であってもよい。
【０１４５】
　また、前記プラスチック製シートとしては、特に制限されず、例えば、ポリエチレンテ
レフタレート製シート等のポリエステル製シート；ポリ塩化ビニル製シート；ポリエチレ
ン製シート、ポリプロピレン製シート等のポリオレフィン製シートを好適に用いることが
できるが、他の樹脂によるシートであってもよい。プラスチック製シートの大きさや厚み
などは特に制限されず、適宜選択することができる。
【０１４６】
　本発明のシリル化ウレタン系水性組成物は、コンタクト接着性を有する構成とすること
ができるので、水性コンタクト型接着剤としても利用できる。このように、シリル化ウレ
タン系水性組成物を水性コンタクト型接着剤として用いる場合、該水性コンタクト型接着
剤は、初期接着強度が高いので、被着体同士を貼り合わせる際に仮押さえ・圧締を行う必
要がなく又はそれに要する時間を短縮することができ、接着の作業性が良好であり、複数
の被着体を容易に貼り合わせることが可能である。特に、有機溶剤を全く含まない完全な
水性であっても、初期接着強度が優れている点で極めて有利である。
【０１４７】
　なお、シリル化ウレタン系水性組成物において、アニオン性基及び第３級アミノ基含有
アルコキシシリル基末端ポリマー（Ａ）は、比較的低分子量のポリマーであってもよく、
例えば、数平均分子量は、３０００～５００００（好ましくは１００００～３００００）
程度の範囲から選択することができる。そして、硬化した後は、シロキサン結合が形成さ
れて、より高分子量のポリマーとなっている。
【０１４８】
　このように、シリル化ウレタン系水性組成物は、水性接着剤や水性コーティング剤（特
に、水性接着剤）として用いることができ、前記水性接着剤の中でも、水性ラッピング用
接着剤や水性コンタクト型接着剤として好適に用いることができる。
【０１４９】
　特に、水性タイプであるので（特に、有機溶剤を全く含まない完全な水性であってもよ
いので）、取り扱い性や作業性が優れており、人体や環境に対して安全性が高い。
【０１５０】
　また、アニオン性基及び第３級アミノ基含有アルコキシシリル基末端ポリマー（Ａ）は
、シラノール基を有しているので、シリル化ウレタン系水性組成物を含有する水性接着剤
（特に、水性コンタクト型接着剤）や水性コーティング剤などは、紙などの多孔質材料の
みならず、金属やガラスなどの非多孔質材料に対しても良好な接着性や密着性を発現する
ことができる。すなわち、前記水性接着剤や水性コーティング剤などを適用できる基材（
被着体や塗布体など）として、以下に具体例が示されているように、種々の基材を用いる
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ことができる。
【０１５１】
　前記基材としては、例えば、多孔質材料、非多孔質材料のいずれであってもよい。より
具体的には、被着体の素材としては、例えば、木材、合板、チップボード、パーチクルボ
ード、ハードボードなどの木質材料；スレート板、珪カル板、モルタル、タイルなどの無
機質材料；メラミン樹脂化粧板、ベークライト板、発泡スチロール、各種プラスチックフ
ィルム又は成形品（例えば、ポリ塩化ビニル系フィルム又は成形品、ポリエステル系フィ
ルム又は成形品、ポリスチレンフィルム又は成形品、ポリオレフィン系フィルム又は成形
品等）などのプラスチック材料；天然ゴム、合成ゴム、シリコンゴム等のゴム材料；段ボ
ール紙、板紙、クラフト紙などの紙質材料の他、加工紙（例えば、防湿紙などの表面処理
された加工紙など）などの難接着紙材料、ガラス材料、金属材料（例えば、鉄、アルミニ
ウム、ステンレス、銅など）、皮革材料、布、不織布などの繊維質材料などが挙げられる
。
【０１５２】
　このように、シリル化ウレタン系水性組成物を含有する水性接着剤や水性コーティング
剤などは、幅広い材料からなる基材に対して適用することが可能であり、特にコンタクト
接着により、非多孔質同士の接着に対しても用いることができるようになる。
【０１５３】
　接着により貼り合わせる際の基材としては、同一の素材からなる基材同士であってもよ
く、異なる素材からなる基材であってもよい。基材はそれぞれ単独で又は２種以上組み合
わせられていてもよい。
【０１５４】
　なお、シリル化ウレタン系水性組成物を含有する水性接着剤を用いて被着体を貼り合わ
せる方法としては、特に制限されず、例えば、被着体に塗布した後、直ちに被着体同士を
貼り合わせる方法や、被着体に塗布した後、所定時間経過させて、粘着性が発現している
状態で被着体同士を貼り合わせるコンタクト接着方法などの種々の方法を採用することが
できる。なお、本発明において、コンタクト接着方法としては、ＪＩＳ　Ｋ　６８００で
規定されているように、貼り合わせる２つの被着体における両被着体の貼着面に塗布して
、所定時間経過させて、粘着性が発現している状態で２つの被着体を貼り合わせて接着さ
せる方法だけでなく、貼り合わせる２つの被着体における何れか一方の被着体の貼着面に
塗布して、所定時間経過させて、粘着性が発現している状態で２つの被着体を貼り合わせ
て接着させる方法も含まれる。すなわち、本発明では、コンタクト接着とは、貼り合わせ
る被着体のうち少なくとも何れか一方の貼着面に塗布して、所定時間経過後に粘着性が発
現している状態で、２つの被着体を貼り合わせて接着させることを意味している。
【実施例】
【０１５５】
　以下、実施例により本発明をより具体的に説明するが、本発明はこれらの実施例により
限定されるものではない。なお、以下、特に断りのない限り、「部」は「質量部」を、「
％」は「質量％」を示す。実施例及び比較例で用いた材料は下記の通りである。
【０１５６】
　［アニオン性基非含有ポリオール化合物（A1）］
　（１）商品名「ＰＴＭＧ２０００」［三菱化学社製、ポリテトラメチレンエーテルグリ
コール、数平均分子量：２０００、水酸基価：５７．４ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ；「ポリオール
（A1-a）」と称する場合がある］
　（２）商品名「ＮＳ２４７１」［旭電化工業社製、ポリエステルジオール、数平均分子
量：２０００、水酸基価：５６．１ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ；「ポリオール（A1-b）」と称する
場合がある］
　（３）１，４－ブタンジオール［「ポリオール（A1-c）」と称する場合がある］
【０１５７】
　［アニオン性基含有ポリオール化合物（A2）］



(34) JP 4737923 B2 2011.8.3

10

20

30

40

50

　（１）２，２－ジメチロールプロピオン酸［水酸基価：８３７．３ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ；
「ポリオール（A2-a）」と称する場合がある］
　（２）２，２－ジメチロールブタン酸［水酸基価：７５４．０ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ；「ポ
リオール（A2-b）」と称する場合がある］
【０１５８】
　［第３級アミノ基及びイソシアネート反応性基を含有する化合物（A3）］
　（１）Ｎ－メチル－ジエタノールアミン［Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）－Ｎ
－メチルアミン；水酸基価：９４１．６ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ；「ポリオール（A3-a）」と称
する場合がある］
　（２）Ｎ－ｎ－ブチル－ジエタノールアミン［Ｎ，Ｎ－ビス（２－ヒドロキシエチル）
－Ｎ－ｎ－ブチルアミン；水酸基価：６９５．９ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ；「ポリオール（A3-b
）」と称する場合がある］
　（３）Ｎ，Ｎ－ビス［２－ヒドロキシエチル－ポリ（オキシエチレン－オキシプロピレ
ン）］－Ｎ－エチルアミン［いわゆる「アミンポリオール」；数平均分子量：２０００、
水酸基価：５５．７ｍｇ－ＫＯＨ／ｇ；「ポリオール（A3-c）」と称する場合がある］
【０１５９】
　［ポリイソシアネート化合物（A4）］
　（１）イソホロンジイソシアネート［イソシアネート含有率（ＮＣＯ含有率）：３７．
８％、ＩＰＤＩ；「ポリイソシアネート（A4-a）」と称する場合がある］
【０１６０】
　［イソシアネート反応性基含有アルコキシシラン化合物（A5）］
　（１）商品名「ＫＢＭ９０３」［信越化学工業社製、γ－アミノプロピルトリメトキシ
シラン；「アミノ基含有アルコキシシラン（A5-a）」と称する場合がある］
　（２）商品名「ＫＢＭ５７３」［信越化学工業社製、Ｎ－フェニル－γ－アミノプロピ
ルトリメトキシシラン；「アミノ基含有アルコキシシラン（A5-b）」と称する場合がある
］
　（３）商品名「ＫＢＭ６０２」［信越化学工業社製、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］：１モルに対して、２－エチルヘキシルアクリレ
ート：２モルの割合で用い、混合して、５０℃で７日間反応させて反応生成物［「アミノ
基含有アルコキシシラン（A5-c）」と称する場合がある］を得た。
　（４）商品名「ＫＢＭ６０２」［信越化学工業社製、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］：１モルに対して、ｎ－ブチルアクリレート：２
モルの割合で用い混合して、５０℃で７日間反応させて反応生成物［「アミノ基含有アル
コキシシラン（A5-d）」と称する場合がある］を得た。
　（５）商品名「ＫＢＭ９０３」［信越化学工業社製、γ－アミノプロピルトリメトキシ
シラン］：１モルに対して、２－エチルヘキシルアクリレート：１モルの割合で用い、混
合して、５０℃で７日間反応させて反応生成物［「アミノ基含有アルコキシシラン（A5-e
）」と称する場合がある］を得た。
【０１６１】
　［鎖延長剤］
　（１）イソホロンジアミン［アミン系鎖延長剤；「鎖延長剤（A6-a）」と称する場合が
ある］
　（２）エチレンジアミン［アミン系鎖延長剤；「鎖延長剤（A6-b）」と称する場合があ
る］
【０１６２】
　［塩基性化合物（Ｂ）］
　（１）トリエチルアミン
【０１６３】
　［水（Ｃ）］
　（１）イオン交換水（脱イオン水）
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【０１６４】
　（実施例１）
　窒素導入管、温度計、コンデンサー及び撹拌装置の付いた４つ口フラスコに、ポリオー
ル（A1-a）：１５０部、ポリオール（A2-b）：２０部、ポリオール（A3-a）：８部、ポリ
イソシアネート（A4-a）：７５．２部及びメチルエチルケトン（ＭＥＫ）：１００部を配
合し、８０～８５℃の温度で窒素気流下６時間反応を行い、残存イソシアネート基が２．
０％のカルボキシル基及び第３級アミノ基含有イソシアネート基末端ウレタンプレポリマ
ーを含む反応混合物を得た。
　次に、このカルボキシル基及び第３級アミノ基含有イソシアネート基末端ウレタンプレ
ポリマーの反応混合物全量に、アミノ基含有アルコキシシラン（A5-a）：６．５部を配合
して混合した後、８０～８５℃の温度で窒素気流下１時間反応を行い、カルボキシル基及
び第３級アミノ基を含有するイソシアネート基及びアルコキシシリル基末端ウレタンプレ
ポリマーを含む反応混合物を得た。
　さらに、このカルボキシル基及び第３級アミノ基を含有するイソシアネート基及びアル
コキシシリル基末端ウレタンプレポリマーを含む反応混合物を４０℃まで冷却した後、ト
リエチルアミン：１３．６部を配合し、高速攪拌下、予め鎖延長剤（A6-a）：５．７部を
脱イオン水４９６ｇに溶解した水溶液を加えて、分散液を得た。この分散液を減圧下、４
５～５０℃でＭＥＫを留去した後、脱イオン水により固形分を３６％に調整したシリル化
ウレタン系水性組成物を得た。
【０１６５】
　（実施例２～１３）
　表１又は２に示す組成としたこと以外は、実施例１と同様にして、それぞれ、実施例２
～１３に係るシリル化ウレタン系水性組成物を得た。
【０１６６】
　（比較例１～２、６）
　表３に示す組成としたこと以外は、実施例１と同様にして、それぞれ、比較例１～２、
６に係るシリル化ウレタン系水性組成物又はウレタン系水性組成物を得た。
【０１６７】
　（比較例３）
　表３に示す組成としたこと以外は、実施例１と同様にして、残存イソシアネート基が２
．０％のカルボキシル基及び第３級アミノ基含有イソシアネート末端ウレタンプレポリマ
ーを含む反応混合物を得た。次に、このカルボキシル基及び第３級アミノ基含有イソシア
ネート末端ウレタンプレポリマーの反応混合物全量に、アミノ基含有アルコキシシラン（
A5-c）：２０．６部、鎖延長剤として１，４－ブタンジオール：３．０部を配合して混合
した後、８０～８５℃の温度で窒素気流下２時間反応を行い、カルボキシル基及び第３級
アミノ基含有アルコキシシリル基末端ウレタンプレポリマーを含む反応混合物を得た。さ
らに、このカルボキシル基及び第３級アミノ基を含有するイソシアネート基及びアルコキ
シシリル基末端ウレタンプレポリマーを含む反応混合物を４０℃まで冷却した後、トリエ
チルアミン：１３．６部を配合し混合して、高速撹拌下で脱イオン水５０７部を加えて分
散液を得た。この分散液を減圧下、４５～５０℃でＭＥＫを留去した後、脱イオン水によ
り固形分を３６％に調整したシリル化ウレタン系水性組成物を得た。
【０１６８】
　（比較例４～５、７）
　表３に示す組成としたこと以外は、比較例３と同様にして、それぞれ、比較例４～５、
７に係るシリル化ウレタン系水性組成物又はウレタン系水性組成物を得た。
【０１６９】
　なお、表１～３において、「カルボキシル基当量（ｍｅｑ／ｇ）」は、シリル化ウレタ
ン系水性組成物又はウレタン系水性組成物中の樹脂成分：１ｇ中のカルボキシル基の当量
を示している。「第３級アミノ基当量（ｍｅｑ／ｇ）」は、シリル化ウレタン系水性組成
物又はウレタン系水性組成物中の樹脂成分：１ｇ中の第３級アミノ基の当量を示している
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。「３級Ｎ／ＣＯＯＨ（当量比）」は、シリル化ウレタン系水性組成物又はウレタン系水
性組成物中の樹脂成分：１ｇ中の第３級アミノ基の当量と、カルボキシル基の当量との比
を示している。
　また、「Ｓｉ当量（ｍｅｑ／ｇ）」は、シリル化ウレタン系水性組成物又はウレタン系
水性組成物中の樹脂成分：１ｇ中の珪素原子の当量を示している。「３級Ｎ／Ｓｉ（当量
比）」は、シリル化ウレタン系水性組成物又はウレタン系水性組成物中の樹脂成分：１ｇ
中の第３級アミノ基の当量と、シラン原子の当量との比を示している。
【０１７０】
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【表１】

【０１７１】
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【表２】

【０１７２】
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【表３】

【０１７３】
　（評価）
　実施例１～１３及び比較例１～７に係るシリル化ウレタン系水性組成物又は接着剤につ
いて、下記の初期接着性の評価方法により、シリル化ウレタン系水性組成物等の初期接着
性を評価した。なお、評価結果は表１～３に併記した。
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【０１７４】
　［初期接着性の評価方法］
　シリル化ウレタン系水性組成物又は接着剤を、オレフィン系樹脂製シートに塗布し（塗
布量：約８０ｇ／ｍ2）、７０℃で任意の所定時間（それぞれ、表１～３に示される時間
）乾燥後、ＭＤＦ（多孔質木質材料）を塗布面に貼り合わせて、ハンドロールを用いて圧
着し、直ちに、剥離接着強さ（Ｎ／２５ｍｍ）をＪＩＳ　Ｋ　６８５４－２に準じて測定
し、下記の評価基準により初期接着性を評価した。
　（評価基準）
　◎：剥離接着強さが１０（Ｎ／２５ｍｍ）以上である
　○：剥離接着強さが７．５（Ｎ／２５ｍｍ）以上１０（Ｎ／２５ｍｍ）未満である
　△：剥離接着強さが５（Ｎ／２５ｍｍ）以上７．５（Ｎ／２５ｍｍ）未満である
　×：剥離接着強さが５（Ｎ／２５ｍｍ）未満である
　××：タックフリーとなり、貼り合わせることができない
【０１７５】
　なお、上記の試験（初期接着性の評価方法）の評価基準において、「◎」は「優」を意
味し、「○」は「良」を意味し、「△」は「可」を意味し、「×」は「不可」を意味して
いる。
【０１７６】
　表１～３から明らかなように、本発明に相当する実施例１～１３に係るシリル化ウレタ
ン系水性組成物は、塗布後１５秒で、接着力が発現しており、タック力を発現するのに要
する時間が、水性であるにもかかわらず、極めて短い。従って、実施例に係るシリル化ウ
レタン系水性組成物を用いると、水性であるので安全性が高く、しかも水性であるにもか
かわらず、優れたタック力を発現するのに要する時間が短く、初期接着性に優れている接
着剤やコーティング剤などの各種処理剤が得られる。
【０１７７】
　なお、実施例１０に係るシリル化ウレタン系水性組成物（又は接着剤）について、７０
℃で２０秒間乾燥した時の減量（加熱減量）は、約２０質量％であるにもかかわらず、こ
の際、良好なタック力が発現しており、十分な収まり性を示していた。一方、比較例３に
係るシリル化ウレタン系水性組成物（又は接着剤）について、７０℃で２０秒間乾燥した
時の減量（加熱減量）は、実施例１０の場合と同様に、約２０質量％であったが、この際
、まだウエットな状態であり、全く収まり性が示されていなかった。このように、実施例
に係るシリル化ウレタン系水性組成物では、水分の揮発による減量の割合が低く、且つ従
来ではタック力が発現し得ない水分をまだ多く含有している乾燥初期の段階で、良好なタ
ック力が発現しており、優れたタック力を発現するのに要する時間が短く、初期接着性が
優れている。
【０１７８】
　また、実施例３で得られたシリル化ウレタン系水性組成物（又は接着剤）を、スレート
板に塗布量が約３００ｇ／ｍ2となるように塗布し、２３℃且つ５５％ＲＨの条件下で５
分間放置した後、コルクタイルをハンドロールを用いてスレート板に圧着したところ、ズ
レ、浮きが認められず、良好な収まり性を示した。
【０１７９】
　さらに、実施例３で得られたシリル化ウレタン系水性組成物（又は接着剤）を、ソフト
幅木およびプラスターボードのそれぞれの片面に塗布量が約２００ｇ／ｍ2となるように
塗布し、２３℃且つ５５％ＲＨの条件下で１０分間放置した後、両者の貼り合わせを行っ
たところ、ズレ、浮きが認められず、良好な収まり性を示した。
【０１８０】
　さらにまた、実施例３で得られたシリル化ウレタン系水性組成物（又は接着剤）を、化
粧ケイ酸カルシウム板およびプラスターボードのそれぞれの片面に塗布量が約２００ｇ／
ｍ2となるように塗布し、１５分間強制乾燥を行った後、両者の貼り合わせを行い直ちに
引き剥がしたところ、プラスターボードが破壊し、良好な収まり性を示した。
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【０１８１】
　さらに、実施例３で得られたシリル化ウレタン系水性組成物を接着剤として用い、また
、ラッピングマシンとして装置商品名「プロファイルラミネーター　ＰＬ－３００ＣＥ」
［株式会社丸仲鐵工所製］を用いて、表面が木目調のデザインに印刷されたポリオレフィ
ン系シート（厚み：５０μｍ；プライマーを用いた表面処理済み）を、図１～３で示され
る断面形状のＭＤＦ（長さ：２．５ｍ）の表面に、それぞれ、図４～６に示されるような
形態となるように、下記の貼り合わせ条件で貼り合わせを行ったところ、従来ラッピング
用接着剤として用いられている２液型溶剤系ウレタン樹脂系接着剤の場合と同等のライン
スピード（約１５ｍ／分以上）で、シートに浮きがなく、ＭＤＦの形状に沿って密着した
状態で貼り合わせを行うことができた。具体的には、例えば、図１で示されるＭＤＦには
、いわゆる「逆アール部」と称されているＡの部分があるが、図４で示されるように、こ
の逆アール部Ａの部分に対しても、シートに浮きを生じさせずに問題なく貼り合わせを行
うことができた。また、図２で示されるＭＤＦに対しては、図５で示されるように、角部
から約３ｍｍのところをシート端部としてラッピングを行っているが、このように、約３
ｍｍという短い巻き込み幅であっても、シートに浮きを生じさせずに問題なく貼り合わせ
を行うことができた。さらに、図３で示されるＭＤＦには、小さな凸部であるＢの部分が
あるが、図６で示されるように、この凸部Ｂの部分に対しても、シートに浮きを生じさせ
ずに問題なく貼り合わせを行うことができた。
【０１８２】
　（貼り合わせ条件）
　（１）図１で示される形状のＭＤＦの場合
　・塗布量：８０μｍ（ウェット厚；８０ｇ／ｍ2）
　・ラインスピード：１５ｍ／分
　・乾燥炉の温度：６０℃
　（２）図２で示される形状のＭＤＦの場合
　・塗布量：８０μｍ（ウェット厚；８０ｇ／ｍ2）
　・ラインスピード：１８ｍ／分
　・乾燥炉の温度：６５℃
　（３）図３で示される形状のＭＤＦの場合
　・塗布量：８０μｍ（ウェット厚；８０ｇ／ｍ2）
　・ラインスピード：１８ｍ／分
　・乾燥炉の温度：６５℃
【０１８３】
　図１～３は、それぞれ、ラッピングマシンによりポリオレフィン系シートを貼り合わせ
るＭＤＦの断面形状を示す概略断面図である。図４～６は、それぞれ、図１～３で示され
る断面形状のＭＤＦに、ラッピングマシンにより、ポリオレフィン系シートを貼り合わせ
た状態を示す概略断面図である。なお、図４～６では、説明を容易にするために、ポリオ
レフィン系シートと、ＭＤＦとの間に空間があるが、実際は、ポリオレフィン系シートは
、ＭＤＦに密接に貼り合わされている。
【０１８４】
　また、前記ラッピングによる貼り合わせで得られた、図４で示されるラッピング加工品
について、下記に示される耐熱クリープ試験を行ったところ、２４時間後の剥離長さが０
ｍｍであった。従って、２４時間後でも全く剥離が生じておらず、良好な性能を有してい
ることが確認された。すなわち、１液型の水性接着剤であるにもかかわらず、従来より用
いられている２液型の溶剤系接着剤と同等の接着性能が得られた。
【０１８５】
　［耐熱クリープ試験］
　前記ラッピングによる貼り合わせで得られた、図４で示されるラッピング加工品に、予
め２５ｍｍ幅で長手方向に切れ目を入れた後、６０℃の雰囲気中に入れて、ラッピング加
工品におけるポリオレフィン系シートにおける２５ｍｍ幅の切れ目の長さ方向の端部に、
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９０°角に５００ｇｆ／２５ｍｍ幅（４．９Ｎ／２５ｍｍ幅）の静荷重を負荷し、２４時
間後の剥離長さを測定する。
【図面の簡単な説明】
【０１８６】
【図１】ラッピングマシンによりポリオレフィン系シートを貼り合わせるＭＤＦの断面形
状を示す概略断面図である。
【図２】ラッピングマシンによりポリオレフィン系シートを貼り合わせるＭＤＦの断面形
状を示す概略断面図である。
【図３】ラッピングマシンによりポリオレフィン系シートを貼り合わせるＭＤＦの断面形
状を示す概略断面図である。
【図４】図１で示される断面形状のＭＤＦに、ラッピングマシンにより、ポリオレフィン
系シートを貼り合わせた状態を示す概略断面図である。
【図５】図２で示される断面形状のＭＤＦに、ラッピングマシンにより、ポリオレフィン
系シートを貼り合わせた状態を示す概略断面図である。
【図６】図３で示される断面形状のＭＤＦに、ラッピングマシンにより、ポリオレフィン
系シートを貼り合わせた状態を示す概略断面図である。
【符号の説明】
【０１８７】
　Ａ　逆アール部
　Ｂ　凸部

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】

【図５】

【図６】
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