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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　加水分解性シリル基を有するポリアルキレンオキサイド（Ａ）１００重量部と、
　加水分解性シリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ）３０～２００重量部と、
　アルキルアルコキシシランとアミノアルコキシシランとの加水分解縮合物であり且つ窒
素原子の含有量が１重量％以上であるアルコキシシランオリゴマー（Ｃ）１～１０重量部
と
を含むことを特徴とする硬化性組成物。
【請求項２】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、－（ＣＨ2）3－ＮＨ2、－（ＣＨ2）3－ＮＨＲ
、－（ＣＨ2）3－ＮＨ（ＣＨ2）2－ＮＨ2、及び、－（ＣＨ2）3－ＮＨ（ＣＨ2）2－ＮＨ
（ＣＨ2）2－ＮＨ2からなる群から選ばれた少なくとも一種のアミノプロピル官能基を有
していることを特徴とする請求項１に記載の硬化性組成物。（式中、Ｒは、炭素数が１～
１８個のアルキル基、炭素数が３～１８個の一価の飽和脂環式炭化水素基、又は、炭素数
が６～１２個のアリール基である。）
【請求項３】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、式：－（ＣＨ2）3－ＮＨ（ＣＨ2）2－ＮＨ2で
表されるアミノプロピル官能基を有していることを特徴とする請求項１に記載の硬化性組
成物。
【請求項４】
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　アクリル系重合体（Ｂ）が、１分子中に平均して１～２個の加水分解性シリル基を有す
ることを特徴とする請求項１に記載の硬化性組成物。
【請求項５】
　アクリル系重合体（Ｂ）が、主鎖両末端のうち少なくとも一方に加水分解性シリル基を
有することを特徴とする請求項１に記載の硬化性組成物。
【請求項６】
　ＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安定剤を含有していることを特徴とする請求項１に記載
の硬化性組成物。
【請求項７】
　建築構造物の壁部を構成している壁部材と、
　上記壁部材間に形成された目地部に充填された請求項１に記載の硬化性組成物の硬化物
と
を含むことを特徴とする目地構造。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、雰囲気中の湿気により硬化して、耐候性に優れた硬化物を与える硬化性組成
物、及びこれを用いてなる目地構造に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来から、架橋可能な加水分解性シリル基を有するオキシアルキレン系重合体を含有す
る硬化性組成物が知られている（例えば、特許文献１）。硬化性組成物は、雰囲気中に含
まれる湿気により架橋可能な加水分解性シリル基が加水分解した後に脱水縮合することに
よって、接着性に優れた硬化物を生じる。
【０００３】
　このような硬化性組成物は、例えば、建築構造物の外壁などにおいて、モルタル板、コ
ンクリート板、ＡＬＣ（Autoclaved Light-weight Concrete）板、金属板などの外壁部材
間の接合部（いわゆる「目地部」）に充填することによって、外壁部材同士を接合するた
めに用いられている。このように硬化性組成物を使用することによって、外壁部材間の接
合部から建築構造物内部へ雨水が浸入することを抑制している。
【０００４】
　建築構造物の外壁では、温度変化に伴って外壁部材が膨張又は収縮したり、地震や強風
による振動や外力によって外壁部材が移動したりするために、目地部の幅は僅かであるが
変化を生じる。そのため、硬化性組成物には、硬化後に優れたゴム弾性を有し、伸縮可能
とすることによって、目地部の幅の変化に追随できることが必要とされている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開平２００８－１８３３号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、従来の硬化性組成物では、硬化後、経時的にゴム弾性が低下して硬くな
り、目地部の幅の変化が生じた際に目地部の幅の変化に追随して伸縮することが困難とな
り、接着界面での剥離や外壁部材の損傷が生じたり、硬化性組成物の硬化物に亀裂（クラ
ック）が生じたりして、雨水が建築構造物内へ浸入し、漏水を引き起こすといった問題が
あった。
【０００７】
　したがって、本発明は、硬化後に優れたゴム弾性を長期間に亘って維持することができ
る硬化性組成物を提供することを目的とする。
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【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明の硬化性組成物は、
　加水分解性シリル基を有するポリアルキレンオキサイド（Ａ）１００重量部と、
　加水分解性シリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ）３０～２００重量部と、
　アルキルアルコキシシランとアミノアルコキシシランとの加水分解縮合物であり且つ窒
素原子の含有量が１重量％以上であるアルコキシシランオリゴマー（Ｃ）１～１０重量部
と
を含むことを特徴とする。
【０００９】
　［ポリアルキレンオキサイド（Ａ）］
　硬化性組成物に含まれているポリアルキレンオキサイド（Ａ）は、加水分解性シリル基
を有している。加水分解性シリル基とは、珪素原子に１～３個の加水分解性基が結合して
なる基である。
【００１０】
　加水分解性シリル基の加水分解性基としては、特に限定されず、例えば、水素原子、ハ
ロゲン原子、アルコキシ基、アシルオキシ基、ケトキシメート基、アミノ基、アミド基、
酸アミド基、アミノオキシ基、メルカプト基、アルケニルオキシ基などが挙げられる。
【００１１】
　なかでも、加水分解性シリル基としては、加水分解反応が穏やかであることから、アル
コキシシリル基が好ましい。アルコキシシリル基としては、トリメトキシシリル基、トリ
エトキシシリル基、トリイソプロポキシシリル基、及びトリフェノキシシリル基などのト
リアルコキシシリル基；ジメトキシメチルシリル基、及びジエトキシメチルシリル基など
のジメトキシシリル基；並びに、メトキシジメトキシシリル基、及びエトキシジメチルシ
リル基などのモノアルコキシシリル基が挙げられる。なかでも、ジアルコキシシリル基が
より好ましく、ジメトキシメチルシリル基が特に好ましい。
【００１２】
　ポリアルキレンオキサイド（Ａ）は、１分子中に平均して、１～２個の加水分解性シリ
ル基を有していることが好ましい。ポリアルキレンオキサイド（Ａ）における加水分解性
シリル基の数が１個以上であると、硬化性組成物の硬化性が向上する。また、ポリアルキ
レンオキサイド（Ａ）における加水分解性シリル基の数が２個以下であると、硬化性組成
物の硬化物の機械的強度又は伸び性が向上する。また、ポリアルキレンオキサイド（Ａ）
は、その主鎖の両末端のうち少なくとも一方に加水分解性シリル基を有していることが好
ましい。
【００１３】
　なお、ポリアルキレンオキサイド（Ａ）中における、１分子当たりの加水分解性シリル
基の平均個数は、1Ｈ－ＮＭＲにより求められるポリアルキレンオキサイド（Ａ）中の加
水分解性シリル基の濃度、及びＧＰＣ法により求められるポリアルキレンオキサイド（Ａ
）の数平均分子量に基づいて算出することができる。
【００１４】
　ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）としては、主鎖が、一般式：－（Ｒ－Ｏ）n

－（式中、Ｒは炭素数が１～１４のアルキレン基を表し、ｎは、繰り返し単位の数であっ
て正の整数である。）で表される繰り返し単位を含有する重合体が好ましく挙げられる。
ポリアルキレンオキサイド系重合体の主鎖骨格は一種のみの繰り返し単位からなっていて
もよいし、二種以上の繰り返し単位からなっていてもよい。
【００１５】
　ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）の主鎖骨格としては、ポリエチレンオキサイ
ド、ポリプロピレンオキサイド、ポリブチレンオキサイド、ポリテトラメチレンオキサイ
ド、ポリエチレンオキサイド－ポリプロピレンオキサイド共重合体、及びポリプロピレン
オキサイド－ポリブチレンオキサイド共重合体などが挙げられる。なかでも、ポリプロピ
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レンオキサイドが好ましい。ポリプロピレンオキサイドによれば、硬化後に優れたゴム弾
性及び接着性に優れる硬化性組成物を提供することができる。
【００１６】
　ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）の数平均分子量は、１０，０００～５０，０
００が好ましく、１５，０００～３０，０００がより好ましい。ポリアルキレンオキサイ
ド系重合体（Ａ）の数平均分子量が１０，０００以上であると、硬化性組成物の硬化物の
機械的強度又は伸び性が向上する。ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）の数平均分
子量が５０，０００以下であると、硬化性組成物の塗工性が向上する。
【００１７】
　なお、本発明において、ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）の数平均分子量とは
、ＧＰＣ（ゲルパーミエーションクロマトグラフィー）法によって測定されたポリスチレ
ン換算した値を意味する。ＧＰＣ法による測定においては、例えば、ＧＰＣカラムとして
東ソー製Ｓｈｏｄｅｘ　ＫＦ８００Ｄを用い、溶媒としてクロロホルムなどを用いること
ができる。
【００１８】
　加水分解性シリル基を含有しているポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）は、市販
されているものを用いることができる。例えば、主鎖骨格がポリプロピレンオキサイドで
あり、主鎖骨格の末端にジメトキシメチルシリル基を有しているポリアルキレンオキサイ
ド系重合体としては、旭硝子社製　製品名「エクセスター　Ｓ２４１０」、及びカネカ社
製　製品名「Ｓ２０３」などが挙げられる。
【００１９】
　［アクリル系重合体（Ｂ）］
　硬化性組成物に含まれているアクリル系重合体（Ｂ）は、加水分解性シリル基を有して
いる。
【００２０】
　加水分解性シリル基としては、硬化性組成物の硬化物が長期間に亘って優れたゴム弾性
を維持することができるので、アルコキシシリル基が好ましい。アルコキシシリル基とし
ては、トリメトキシシリル基、トリエトキシシリル基、トリイソプロポキシシリル基、及
びトリフェノキシシリル基などのトリアルコキシシリル基；ジメトキシメチルシリル基、
及びジエトキシメチルシリル基などのジアルコキシシリル基；並びに、メトキシジメトキ
シシリル基、及びエトキシジメチルシリル基などのモノアルコキシシリル基が挙げられる
。なかでも、ジアルコキシシリル基がより好ましく、ジメトキシメチルシリル基が特に好
ましい。
【００２１】
　アクリル系重合体（Ｂ）は、１分子中に平均して、１～２個の加水分解性シリル基を有
しているのが好ましい。アクリル系重合体（Ｂ）は、１分子中に平均して、１～１．８個
の加水分解性シリル基を有しているのがより好ましい。アクリル系重合体（Ｂ）における
加水分解性シリル基の数が１以上であると、硬化性組成物の硬化性が向上する。アクリル
系重合体（Ｂ）における加水分解性シリル基の数が２以下であると、硬化性組成物の硬化
物の機械的強度又は伸び性が向上する。また、アクリル系重合体（Ｂ）は、その主鎖の両
末端のうち少なくとも一方に加水分解性シリル基を有していることが好ましく、主鎖の両
末端に加水分解性シリル基を有していることが好ましい。
【００２２】
　なお、アクリル系重合体（Ｂ）中における、１分子当たりの加水分解性シリル基の平均
個数は、1Ｈ－ＮＭＲにより求められるアクリル系重合体（Ｂ）中の加水分解性シリル基
の濃度、及びＧＰＣ法により求められるアクリル系重合体（Ｂ）の数平均分子量に基づい
て算出することができる。
【００２３】
　アクリル系重合体（Ｂ）の主鎖骨格としては、エチル（メタ）アクリレート、ブチル（
メタ）アクリレートなどの（メタ）アクリレート系モノマーをラジカル重合して得られる
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アクリル系重合体が挙げられる。なお、（メタ）アクリレートは、メタクリレート又はア
クリレートを意味する。
【００２４】
　アクリル系重合体（Ｂ）の主鎖を構成する（メタ）アクリレート系モノマーとして、具
体的には、メチル（メタ）アクリレート、エチル（メタ）アクリレート、プロピル（メタ
）アクリレート、ｎ－ブチル（メタ）アクリレート、ｔｅｒｔ－ブチル（メタ）アクリレ
ート、シクロヘキシル（メタ）アクリレート、２－エチルヘキシル（メタ）アクリレート
、ｎ－オクチル（メタ）アクリレート、イソオクチル（メタ）アクリレート、イソノニル
（メタ）アクリレート、イソミリスチル（メタ）アクリレート、ステアリル（メタ）アク
リレート、イソボルニル（メタ）アクリレート、ベンジル（メタ）アクリレート、２－ブ
トキシエチル（メタ）アクリレート、２－フェノキシエチル（メタ）アクリレート、グリ
シジル（メタ）アクリレート、テトラヒドロフルフリル（メタ）アクリレート、ヘキサン
ジオールジ（メタ）アクリレート、エチレングリコールジ（メタ）アクリレート、プロピ
レングリコールジ（メタ）アクリレート、ネオペンチルグリコールジ（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、ペンタエリスリトールジ（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、ジペンタエリスリトールヘキサ（メタ）アクリレート、
エポキシ（メタ）アクリレート、ポリエステル（メタ）アクリレート、ウレタン（メタ）
アクリレート、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレート、３－ヒドロキシプロピル（
メタ）アクリレート、２－ヒドロキシプロピル（メタ）アクリレート、４－ヒドロキシブ
チル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシブチル（メタ）アクリレート、５－ヒドロキ
シペンチル（メタ）アクリレート、６－ヒドロキシヘキシル（メタ）アクリレート、３－
ヒドロキシ－３－メチルブチル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシ－３－フェノキシ
プロピル（メタ）アクリレート、２－［アクリロイルオキシ］エチル－２－ヒドロキシエ
チルフタル酸、及び２－［アクリロイルオキシ］エチル－２－ヒドロキシプロピルフタル
酸などが挙げられる。これらの（メタ）アクリレート系モノマーは、単独で用いられても
二種以上が併用されてもよい。
【００２５】
　アクリル系重合体（Ｂ）において、他のモノマーを共重合することも可能である。この
ようなモノマーとしては、例えば、スチレン、インデン、α－メチルスチレン、ｐ－メチ
ルスチレン、ｐ－クロロスチレン、ｐ－クロロメチルスチレン、ｐ－メトキシスチレン、
ｐ－ｔｅｒｔ－ブトキシスチレン、ジビニルベンゼンなどのスチレン誘導体、酢酸ビニル
、プロピオン酸ビニル、酪酸ビニル、カプロン酸ビニル、安息香酸ビニル、珪皮酸ビニル
などのビニルエステル基を持つ化合物、無水マレイン酸、Ｎ－ビニルピロリドン、Ｎ－ビ
ニルモルフォリン、（メタ）アクリロニトリル、（メタ）アクリルアミド、Ｎ－シクロヘ
キシルマレイミド、Ｎ－フェニルマレイミド、Ｎ－ラウリルマレイミド、Ｎ－ベンジルマ
レイミド、ｎ－プロピルビニルエーテル、ｎ－ブチルビニルエーテル、イソブチルビニル
エーテル、ｔｅｒｔ－ブチルビニルエーテル、ｔｅｒｔ－アミルビニルエーテル、シクロ
ヘキシルビニルエーテル、２－エチルヘキシルビニルエーテル、ドデシルビニルエーテル
、オクタデシルビニルエーテル、２－クロロエチルビニルエーテル、エチレングリコール
ブチルビニルエーテル、トリエチレングリコールメチルビニルエーテル、安息香酸（４－
ビニロキシ）ブチル、エチレングリコールジビニルエーテル、ジエチレングリコールジビ
ニルエーテル、トリエチレングリコールジビニルエーテル、テトラエチレングリコールジ
ビニルエーテル、ブタン－１，４－ジオール－ジビニルエーテル、ヘキサン－１，６－ジ
オール－ジビニルエーテル、シクロヘキサン－１，４－ジメタノール－ジビニルエーテル
、イソフタル酸ジ（４－ビニロキシ）ブチル、グルタル酸ジ（４－ビニロキシ）ブチル、
コハク酸ジ（４－ビニロキシ）ブチルトリメチロールプロパントリビニルエーテル、２－
ヒドロキシエチルビニルエーテル、４－ヒドロキシブチルビニルエーテル、６－ヒドロキ
シヘキシルビニルエーテル、シクロヘキサン－１，４－ジメタノールモノビニルエーテル
、ジエチレングリコールモノビニルエーテル、３－アミノプロピルビニルエーテル、２－
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（Ｎ，Ｎ－ジエチルアミノ）エチルビニルエーテル、ウレタンビニルエーテル、ポリエス
テルビニルエーテルなどのビニロキシ基を持つ化合物などを挙げることができる。これら
のモノマーは、単独で用いられても二種以上が併用されてもよい。
【００２６】
　なかでも、アクリル系重合体（Ｂ）の主鎖骨格としては、ブチル（メタ）アクリレート
及びメチル（メタ）アクリレートの共重合体が好ましく、ブチルアクリレート及びメチル
メタアクリレートの共重合体がより好ましい。主鎖骨格が上記共重合体からなるアクリル
系重合体（Ｂ）によれば、硬化後に伸び性及び柔軟性が両立された硬化物を形成すること
が可能な硬化性組成物が得られる。
【００２７】
　アクリル系重合体（Ｂ）の重合方法としては、特に限定されず、公知の方法を用いるこ
とができ、例えば、フリーラジカル重合法、アニオン重合法、カチオン重合法、ＵＶラジ
カル重合法、リビングアニオン重合法、リビングカチオン重合法、リビングラジカル重合
法などの各種重合法が挙げられる。
【００２８】
　アクリル系重合体（Ｂ）への加水分解性シリル基の導入方法としては、特に限定されず
、例えば、分子中に不飽和基を導入したアクリル系重合体に、加水分解性シリル基を有す
るヒドロシランを作用させてヒドロシリル化する方法など、公知の方法を利用することが
できる。
【００２９】
　アクリル系重合体（Ｂ）の数平均分子量は、１２，０００～５０，０００が好ましく、
１５，０００～３０，０００がより好ましい。アクリル系重合体（Ｂ）の数平均分子量が
５０，０００以下であると、硬化性組成物の塗工性が向上する。アクリル系重合体（Ｂ）
の数平均分子量が１２，０００以上であると、硬化性組成物の硬化物の機械的強度又は伸
び性が向上する。
【００３０】
　なお、本発明において、アクリル系重合体の数平均分子量とは、ＧＰＣ（ゲルパーミエ
ーションクロマトグラフィー）法によって測定されたポリスチレン換算した値を意味する
。ＧＰＣ法による測定においては、例えば、ＧＰＣカラムとして東ソー製Ｓｈｏｄｅｘ　
ＫＦ８００Ｄを用い、溶媒としてクロロホルムなどを用いることができる。
【００３１】
　硬化性組成物中におけるアクリル系重合体（Ｂ）の含有量は、ポリアルキレンオキサイ
ド系重合体（Ａ）１００重量部に対して、３０～２００重量部であるが、５０～１５０重
量部が好ましい。硬化性組成物中におけるアクリル系重合体（Ｂ）の含有量が３０重量部
以上であると、硬化性組成物の硬化物は長期間に亘って優れたゴム弾性を維持する。硬化
性組成物中におけるアクリル系重合体（Ｂ）の含有量が２００重量部以下であると、硬化
性組成物の塗工性が向上する。
【００３２】
　［アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）］
　硬化性組成物は、アルキルアルコキシシランとアミノアルコキシシランとの加水分解縮
合物であるアルコキシシランオリゴマー（Ｃ）を含む。即ち、硬化性組成物は、アルキル
アルコキシシランとアミノアルコキシシランとを加水分解させた後に縮合させてなるアル
コキシシランオリゴマー（Ｃ）を含む。
【００３３】
　アルキルアルコキシシランとは、少なくとも１個のアルキル基と、少なくとも２個のア
ルコキシ基とがケイ素原子に直接結合している化合物を意味する。アルキルアルコキシシ
ランは、１個のアルキル基と、３個のアルコキシ基とがケイ素原子に直接結合しているモ
ノアルキルトリアルコキシシランが好ましい。アルキルアルコキシシランとして、具体的
には、メチルトリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、エチルトリメトキシシラ
ン、エチルトリエトキシシラン、及びヘキシルトリメトキシシランなどが挙げられ、エチ
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ルトリエトキシシランが好ましい。
【００３４】
　アミノアルコキシシランとは、１分子中に、アミノ基含有官能基を少なくとも１個有し
、且つ少なくとも２個のアルコキシ基がケイ素原子に直接結合している化合物を意味する
。アミノ基含有官能基は、ケイ素原子に直接結合していることが好ましい。アミノアルコ
キシシランは、一分子中に、アミノ基含有官能基を１個有し、且つ３個のアルコキシ基が
ケイ素原子に直接結合している化合物が好ましい。
【００３５】
　アミノ基含有官能基としては、硬化性組成物の硬化が促進され、硬化性組成物の接着性
がより向上すると共に、硬化性組成物の硬化物が長期間に亘って優れたゴム弾性を維持す
るので、アミノプロピル官能基が好ましい。アミノプロピル官能基としては、－（ＣＨ2

）3－ＮＨ2、－（ＣＨ2）3－ＮＨＲ、－（ＣＨ2）3－ＮＨ（ＣＨ2）2－ＮＨ2（３－［Ｎ
－（２－アミノエチル）アミノ］プロピル基）、及び、－（ＣＨ2）3－ＮＨ（ＣＨ2）2－
ＮＨ（ＣＨ2）2－ＮＨ2（３－［［２－（２－アミノエチルアミノ）エチル］アミノ］プ
ロピル基）からなる群から選ばれた少なくとも一種のアミノプロピル官能基が好ましい。
アミノプロピル官能基としては、各種基材への接着性に優れていると共に、硬化性組成物
の硬化物が長期間に亘って優れたゴム弾性を維持するので、－（ＣＨ2）3－ＮＨ（ＣＨ2

）2－ＮＨ2がより好ましい。
【００３６】
　－（ＣＨ2）3－ＮＨＲにおいて、Ｒは、炭素数が１～１８個のアルキル基、炭素数が３
～１８個の一価の飽和脂環式炭化水素基、又は、炭素数が６～１２個のアリール基である
。
【００３７】
　炭素数が１～１８のアルキル基としては、直鎖状のアルキル基及び分岐鎖状のアルキル
基が挙げられる。直鎖状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、ｎ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、ｎ－オクチル基、ｎ－ノニル基、
ｎ－デシル基、ｎ－ウンデシル基、ｎ－ドデシル基、ｎ－トリデシル基、ｎ－テトラデシ
ル基、ｎ－ペンタデシル基、ｎ－ヘキサデシル基、ｎ－ヘプタデシル基、ｎ－オクタデシ
ル基などが挙げられる。直鎖状のアルキル基としては、メチル基、エチル基及びｎ－ブチ
ル基が好ましい。分岐鎖状のアルキル基としては、例えば、イソプロピル基、イソブチル
基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基などが挙げられる。
【００３８】
　炭素数が３～１８個の飽和脂環式炭化水素基としては、例えば、シクロペンチル基，シ
クロヘプチル基、シクロヘキシル基、４－メチルシクロヘキシル基、シクロオクチル基な
どが挙げられ、シクロヘキシル基が好ましい。
【００３９】
　炭素数が６～１２個のアリール基としては、例えば、フェニル基、ベンジル基、トリル
基、ｏ－キシリル基が挙げられ、フェニル基が好ましい。
【００４０】
　アミノアルコキシシランとしては、具体的には、３－アミノプロピルトリメトキシシラ
ン、３－アミノプロピルトリエトキシシラン、Ｎ－メチル－アミノプロピルトリメトキシ
シラン、Ｎ－メチル－アミノプロピルトリエトキシシラン、Ｎ－ｎ－ブチル－アミノプロ
ピルトリメトキシシラン、Ｎ－ｎ－ブチル－アミノプロピルトリエトキシシラン、Ｎ－シ
クロヘキシルアミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－シクロヘキシルアミノプロピルト
リエトキシシラン、Ｎ－フェニル－アミノプロピルトリメトキシシラン、Ｎ－フェニル－
アミノプロピルトリエトキシシラン、３－［Ｎ－（２－アミノエチル）アミノ］プロピル
トリメトキシシラン、３－［Ｎ－（２－アミノエチル）アミノ］プロピルトリエトキシシ
ラン、［３－［２－（２－アミノエチルアミノ）エチルアミノ］プロピル］トリメトキシ
シラン、［３－［２－（２－アミノエチルアミノ）エチルアミノ］プロピル］トリエトキ
シシラン、３－アミノプロピルメチルジメトキシシラン、３－アミノプロピルメチルジエ
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トキシシラン、Ｎ－メチル－アミノプロピルメチルジメトキシシラン、Ｎ－メチル－アミ
ノプロピルメチルジエトキシシラン、Ｎ－ｎ－ブチル－アミノプロピルメチルジメトキシ
シラン、Ｎ－ｎ－ブチル－アミノプロピルメチルジエトキシシラン、Ｎ－シクロヘキシル
アミノプロピルメチルジメトキシシラン、Ｎ－シクロヘキシルアミノプロピルメチルジエ
トキシシラン、Ｎ－フェニル－アミノプロピルメチルジメトキシシラン、Ｎ－フェニル－
アミノプロピルメチルジエトキシシラン、３－［Ｎ－（２－アミノエチル）アミノ］プロ
ピルメチルジメトキシシラン、３－［Ｎ－（２－アミノエチル）アミノ］プロピルメチル
ジエトキシシラン、［３－［２－（２－アミノエチルアミノ）エチルアミノ］プロピル］
メチルジメトキシシラン、［３－［２－（２－アミノエチルアミノ）エチルアミノ］プロ
ピル］メチルジエトキシシランなどが挙げられる。アミノアルコキシシランとしては、３
－［Ｎ－（２－アミノエチル）アミノ］プロピルトリメトキシシラン、３－［Ｎ－（２－
アミノエチル）アミノ］プロピルトリエトキシシランが好ましく、３－［Ｎ－（２－アミ
ノエチル）アミノ］プロピルトリエトキシシランがより好ましい。
【００４１】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、モノアルキルトリアルコキシシランと、１個の
アミノプロピル官能基及び３個のアルコキシ基がケイ素原子に直接結合しているアミノア
ルコキシシランとの加水分解縮合物が好ましい。
【００４２】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、モノアルキルトリアルコキシシランと、３－［
Ｎ－（２－アミノエチル）アミノ］プロピルトリアルコキシシランとの加水分解縮合物が
好ましい。
【００４３】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、モノアルキルトリエトキシシランと、３－［Ｎ
－（２－アミノエチル）アミノ］プロピルトリアルコキシシランとの加水分解縮合物が好
ましい。
【００４４】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、モノアルキルトリアルコキシシランと、３－［
Ｎ－（２－アミノエチル）アミノ］プロピルトリエトキシシランとの加水分解縮合物が特
に好ましい。
【００４５】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、エチルトリエトキシシランと、３－［Ｎ－（２
－アミノエチル）アミノ］プロピルトリエトキシシランとの加水分解縮合物が特に好まし
い。
【００４６】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、アルキルアルコキシシランが有するアルコキシ
基と、アミノアルコキシシランが有するアルコキシ基とを加水分解させてシラノール基を
形成させた後、これらのシラノール基同士を縮合させることにより得られる。なお、シラ
ノール基とは、ケイ素原子に直接結合しているヒドロキシ基（≡Ｓｉ－ＯＨ）を意味する
。
【００４７】
　また、アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）は、市販されているものを用いることができ
る。例えば、エボニックデクサ社製　製品名「ダイナシラン１１４６」などが挙げられる
。
【００４８】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の粘度は、１００ｍＰａ・ｓ以下が好ましく、５０
ｍＰａ・ｓ以下がより好ましく、３０ｍＰａ・ｓ以下が特に好ましい。アルコキシシラン
オリゴマー（Ｃ）の粘度が１００ｍＰａ・ｓ以下であると、アルコキシシランオリゴマー
（Ｃ）が接着界面に移行し、硬化性組成物が十分な接着力を発現するので好ましい。
【００４９】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の粘度は、ＪＩＳ　Ｚ８８０３に準拠して２０℃、
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回転数６０ｒｐｍの条件下にてＢ型粘時計を用いて測定した値をいう。
【００５０】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の重量平均分子量は、５００～１，０００が好まし
く、５５０～９００がより好ましく、６００～８５０が特に好ましい。アルコキシシラン
オリゴマー（Ｃ）の重量平均分子量が５００以上であると、硬化性組成物の硬化物が優れ
たゴム弾性を有しているので好ましい。アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の重量平均分
子量が１０００以下であると、アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）が接着界面に移行し、
硬化性組成物の接着性が向上し好ましい。
【００５１】
　なお、本発明において、アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の重量平均分子量とは、Ｇ
ＰＣ（ゲルパーミエーションクロマトグラフィー）法によって測定されたポリスチレン換
算した値を意味する。ＧＰＣ法による測定においては、例えば、ＧＰＣカラムとして東ソ
ー製Ｓｈｏｄｅｘ　ＫＦ８００Ｄを用い、溶媒としてテトラヒドロフランなどを用いるこ
とができる。
【００５２】
　硬化性組成物中におけるアルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の含有量は、ポリアルキレ
ンオキサイド系重合体（Ａ）１００重量部に対して、１～１０重量部であるが、１．５～
５重量部が好ましい。硬化性組成物中におけるアルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の含有
量が１重量部以上であると、硬化性組成物の接着性が向上する。また、硬化性組成物中に
おけるアルコキシシランオリゴマー（Ｃ）の含有量が１０重量部以下であると、硬化性組
成物の硬化物が長期間に亘って優れたゴム弾性を維持する。
【００５３】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）中における窒素原子の含有量は、１重量％以上であ
り、３～１０重量％が好ましく、５～１０重量％がより好ましく、５～８重量％が特に好
ましく、５～７重量％が最も好ましい。窒素原子の含有量が上記範囲内であるアルコキシ
シランオリゴマー（Ｃ）によれば、硬化性組成物の耐湿接着性をより向上させることがで
き、このような硬化性組成物は長期間に亘って優れたゴム弾性を維持することが可能な硬
化物を形成することができる。なお、アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）中における窒素
原子の含有量は、アミノアルコキシシランなどの窒素原子を分子中に含むアルコキシシラ
ンにより調整することができる。
【００５４】
　アルコキシシランオリゴマー（Ｃ）中における窒素原子の含有量は、ＣＨＮ元素分析装
置によって測定された値をいう。例えば、下記の測定条件で求めることができる。
・装置：CHN元素分析装置（Elementar製　vario EL III）
・試料の量：１０ｍｇ
　・燃焼管温度：９５０℃
　・還元管温度：５００℃
　・キャリアーガス：２００ｍＬ／ｍｉｎ
　・検出器：TCD
　・標準試料：Acetanilide（元素分析用標準試料）C=71.09％, H=6.710％, N=10.36％)
　・定量法：標準試料による多点検量線方式
【００５５】
　［可塑剤］
　硬化性組成物は、可塑剤をさらに含んでいてもよい。可塑剤として、具体的には、ジオ
クチルフタレート、ジブチルフタレート、ブチルベンジルフタレートなどのフタル酸エス
テル類、ポリプロピレングリコールなどのポリアルキレンオキサイド類、及びアクリル系
重合体などが挙げられ、アクリル系重合体が好ましい。アクリル系重合体は、加水分解性
シリル基を含有していないアクリル系重合体を少なくとも含む。経時でのゴム弾性低下を
防ぐため、アクリル重合体は、加水分解性シリル基を含んでいてもよく、１分子中に平均
して、加水分解性シリル基を０．１～０．５個含んでいることが好ましい。アクリル重合
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体の１分子中における加水分解性シリル基の平均個数が０．１個以上であると、可塑剤が
アクリル系重合体（Ｂ）の主鎖に取り込まれて、可塑剤のブリードアウトが抑制されるの
で、硬化性組成物の硬化物が長期間に亘って優れたゴム弾性をする。また、アクリル重合
体の１分子中における加水分解性シリル基の平均個数が０．５個以下であると、アクリル
系重合体（Ｂ）及び可塑剤による架橋密度が高くなりすぎず、硬化性組成物を可塑化して
、硬化性組成物の硬化物が優れたゴム弾性を有する。また、アクリル重合体の重量平均分
子量は、５００～１０，０００が好ましく、１０００～５０００がより好ましい。アクリ
ル重合体の重量平均分子量が５００以上であると、アクリル系重合体（Ｂ）からの可塑剤
のブリードアウトを抑制することができる。また、アクリル系重合体の重量平均分子量が
１０，０００以下であると。硬化性組成物を十分に可塑化して、硬化性組成物の硬化物が
優れたゴム弾性を有する。
【００５６】
　硬化性組成物中における可塑剤の含有量は、ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）
及びアクリル系重合体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、１００重量部以下が好ましく
、７０重量部以下がより好ましく、１～７０重量部が特に好ましい。硬化性組成物中にお
ける可塑剤の含有量が高過ぎると、可塑剤がブリードを起こす虞れがある。
【００５７】
　［充填剤］
　硬化性組成物は、充填剤をさらに含んでいるのが好ましい。充填剤によれば、機械的強
度に優れている硬化物を得ることが可能な硬化性組成物を提供することができる。
【００５８】
　充填剤としては、炭酸カルシウム、炭酸マグネシウム、酸化カルシウム、含水ケイ酸、
無水ケイ酸、微粉末シリカ、ケイ酸カルシウム、二酸化チタン、クレー、タルク、カーボ
ンブラック、及びガラスバルーンなどを挙げることができる。これらの充填剤は、単独で
用いられても二種以上が併用されてもよい。なかでも、炭酸カルシウムが好ましく用いら
れる。
【００５９】
　炭酸カルシウムの平均粒子径は、０．０１～５μｍが好ましく、０．０５～２．５μｍ
がより好ましい。このような平均粒子径を有している炭酸カルシムによれば、機械的強度
及び伸び性に優れている硬化物を得ることができ、且つ優れた接着性を有している硬化性
組成物を提供することができる。
【００６０】
　また、炭酸カルシウムは、脂肪酸や脂肪酸エステルなどにより表面処理されているのが
好ましい。脂肪酸や脂肪酸エステルなどにより表面処理されている炭酸カルシウムによれ
ば、硬化性組成物にチキソトロピー性を付与できると共に炭酸カルシムが凝集することを
抑制することができる。
【００６１】
　硬化性組成物中における充填剤の含有量は、ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）
及びアクリル系重合体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、１～７００重量部が好ましく
、１０～２００重量部がより好ましい。硬化性組成物中における充填剤の含有量が１重量
部以上であると、充填剤の添加による効果が十分に得られる。また、硬化性組成物中にお
ける充填剤の含有量が７００重量部以下であると、硬化性組成物を硬化させて得られる硬
化物が優れた伸び性を有する。
【００６２】
　［脱水剤］
　硬化性組成物は、脱水剤をさらに含んでいるのが好ましい。脱水剤によれば、硬化性組
成物を保存している際に、空気中などに含まれている水分によって硬化性組成物が硬化す
ることを抑制することができる。
【００６３】
　脱水剤としては、ビニルトリメトキシシラン、ジメチルジメトキシシラン、テトラエト



(11) JP 5698422 B1 2015.4.8

10

20

30

40

50

キシシラン、メチルトリメトキシシラン、メチルトリエトキシシラン、テトラメトキシシ
ラン、フェニルトリメトキシシラン、及びジフェニルジメトキシシランなどのシラン化合
物；並びにオルトギ酸メチル、オルトギ酸エチル、オルト酢酸メチル、及びオルト酢酸エ
チル等のエステル化合物などを挙げることができる。これらの脱水剤は、単独で用いられ
ても二種以上が併用されてもよい。なかでも、ビニルトリメトキシシランが好ましい。
【００６４】
　硬化性組成物中における脱水剤の含有量は、ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）
及びアクリル系重合体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、０．５～２０重量部が好まし
く、１～１５重量部がより好ましい。硬化性組成物中における脱水剤の含有量が０．５重
量部以上であると、脱水剤により得られる効果が十分に得られる。また、硬化性組成物中
における脱水剤の含有量が２０重量部以下であると、硬化性組成物が優れた硬化性を有す
る。
【００６５】
　［シラノール縮合触媒］
　硬化性組成物は、シラノール縮合触媒を含有していることが好ましい。シラノール縮合
触媒とは、ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）が含有する加水分解性シリル基、ア
クリル系重合体（Ｂ）が有する加水分解性シリル基、及びアルコキシシランオリゴマー（
Ｃ）が含有するアルコキシシリル基などが加水分解することにより形成されたシラノール
基同士の脱水縮合反応を促進させるための触媒である。
【００６６】
　シラノール縮合触媒としては、１，１，３，３－テトラブチル－１，３－ジラウリルオ
キシカルボニル－ジスタノキサン、ジブチル錫ジラウレート、ジブチル錫オキサイド、ジ
ブチル錫ジアセテート、ジブチル錫フタレート、ビス（ジブチル錫ラウリン酸）オキサイ
ド、ジブチル錫ビス（アセチルアセトナート）、ジブチル錫ビス（モノエステルマレート
）、オクチル酸錫、ジブチル錫オクトエート、ジオクチル錫オキサイド、ジブチル錫ビス
（トリエトキシシリケート）、ビス（ジブチル錫ビストリエトキシシリケート）オキサイ
ド、及びジブチル錫オキシビスエトキシシリケートなどの有機錫系化合物；テトラ－ｎ－
ブトキシチタネート、及びテトライソプロポキシチタネートなどの有機チタン系化合物な
どが挙げられる。これらのシラノール縮合触媒は、単独で用いられても二種以上が併用さ
れてもよい。
【００６７】
　シラノール縮合触媒としては、１，１，３，３－テトラブチル－１，３－ジラウリルオ
キシカルボニル－ジスタノキサンが好ましい。このようなシラノール縮合触媒によれば、
硬化性組成物の硬化速度を容易に調整することができる。
【００６８】
　硬化性組成物中におけるシラノール縮合触媒の含有量は、ポリアルキレンオキサイド系
重合体（Ａ）及びアクリル系重合体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、１～１０重量部
が好ましく、１～５重量部がより好ましい。硬化性組成物中におけるシラノール縮合触媒
の含有量が１重量部以上であると、硬化性組成物の硬化速度を速くして、硬化性組成物の
硬化に要する時間の短縮化を図ることができる。また、硬化性組成物中におけるシラノー
ル縮合触媒の含有量が１０重量部以下であると、硬化性組成物が適度な硬化速度を有し、
硬化性組成物の貯蔵安定性及び取扱性を向上させることができる。
【００６９】
　［他の添加剤］
　硬化性組成物は、チキソ性付与剤、酸化防止剤、紫外線吸収剤、顔料、染料、沈降防止
剤、及び溶剤など他の添加剤を含んでいてもよい。なかでも、チキソ性付与剤、紫外線吸
収剤、及び酸化防止剤が好ましく挙げられる。
【００７０】
　チキソ性付与剤は、硬化性組成物にチキソトロピー性を発現せることができるものであ
ればよい。チキソ性付与剤としては、水添ひまし油、脂肪酸ビスアマイド、ヒュームドシ
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リカなどが好ましく挙げられる。
【００７１】
　硬化性組成物中におけるチキソ性付与剤の含有量は、ポリアルキレンオキサイド系重合
体（Ａ）及びアクリル系重合体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、０．１～２００重量
部が好ましく、１～１５０重量部がより好ましい。硬化性組成物中におけるチキソ性付与
剤の含有量が０．１重量部以上であると、硬化性組成物にチキソトロピー性を効果的に付
与することができる。また、硬化性組成物中におけるチキソ性付与剤の含有量が２００重
量部以下であると、硬化性組成物が適度な粘度を有し、硬化性組成物の取扱性が向上する
。
【００７２】
　紫外線吸収剤としては、ベンゾトリアゾール系紫外線吸収剤、ベンゾフェノン系紫外線
吸収剤などが挙げられ、及びベンゾトリアゾール系紫外線吸収剤が好ましい。硬化性組成
物中における紫外線吸収剤の含有量は、ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）及びア
クリル系重合体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、０．１～２０重量部が好ましく、０
．１～１０重量部がより好ましい。
【００７３】
　酸化防止剤としては、例えば、ヒンダードフェノール系酸化防止剤、モノフェノール系
酸化防止剤、ビスフェノール系酸化防止剤、及びポリフェノール系酸化防止剤などが挙げ
られ、ヒンダードフェノール系酸化防止剤が好ましく挙げられる。硬化性組成物中におけ
る酸化防止剤の含有量は、ポリアルキレンオキサイド系重合体（Ａ）及びアクリル系重合
体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、０．１～２０重量部が好ましく、０．３～１０重
量部がより好ましい。
【００７４】
　［光安定剤］
　硬化性組成物は、ヒンダードアミン系光安定剤を含んでいることが好ましい。ヒンダー
ドアミン系光安定剤によれば、硬化後に優れたゴム弾性をより長期間に亘って維持するこ
とができる硬化性組成物を提供することができる。
【００７５】
　ヒンダードアミン系光安定剤としては、例えば、ビス（１，２，２，６，６－ペンタメ
チル－４－ピペリジル）セバケート及びメチル１，２，２，６，６－ペンタメチル－４－
ピペリジルセバケートの混合物、ビス（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル
）セバケート、ジブチルアミン・１，３，５－トリアジン・Ｎ，Ｎ’－ビス（２，２，６
，６－テトラメチル－４－ピペリジル－１，６－ヘキサメチレンジアミンとＮ－（２，２
，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）ブチルアミンとの重縮合物、ポリ［｛６－（
１，１，３，３－テトラメチルブチル）アミノ－１，３，５－トリアジン－２，４－ジイ
ル｝｛（２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）イミノ｝ヘキサメチレン｛（
２，２，６，６－テトラメチル－４－ピペリジル）イミノ｝］、コハク酸ジメチルと４－
ヒドロキシ－２，２，６，６－テトラメチル－１－ピペリジンエタノールとの重縮合物な
どが挙げられる。
【００７６】
　ヒンダードアミン系光安定剤としては、ＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安定剤が好まし
く挙げられる。ＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安定剤によれば、硬化後に経時的なゴム弾
性の低下が抑制されている硬化性組成物を提供することができる。
【００７７】
　ＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安定剤は、ピペリジン環骨格に含まれている窒素原子（
Ｎ）に酸素原子（Ｏ）を介してアルキル基（Ｒ）が結合しているＮＯＲ構造を有している
。ＮＯＲ構造におけるアルキル基の炭素数は、１～２０が好ましく、１～１８がより好ま
しく、１８が特に好ましい。アルキル基としては、直鎖状のアルキル基、分岐鎖状のアル
キル基、及び、環状のアルキル基（飽和脂環式炭化水素基）が挙げられる。
【００７８】
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　直鎖状のアルキル基としては、例えば、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、ｎ－ブ
チル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、ｎ－オクチル基、ｎ－ノニル基、ｎ－デシル
基などが挙げられる。分岐鎖状のアルキル基としては、例えば、イソプロピル、イソブチ
ル、ｓｅｃ－ブチル、ｔｅｒｔ－ブチルなどが挙げられる。環状のアルキル基（飽和脂環
式炭化水素基）としては、例えば、シクロペンチル基、シクロヘキシル基、シクロオクチ
ル基などが挙げられる。また、アルキル基を構成している水素原子が、ハロゲン原子（例
えば、フッ素原子、塩素原子、臭素原子等）又はヒドロキシル基などで置換されていても
よい。
【００７９】
　ＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安定剤としては、下記式（Ｉ）で示されるヒンダードア
ミン系光安定剤が挙げられる。
【００８０】
【化１】

【００８１】
　ＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安定剤を用いる場合、ＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安
定剤と、ベンゾトリアゾール系紫外線吸収剤又はトリアジン系紫外線吸収剤とを組み合わ
せて用いることが好ましい。これにより、硬化後に経時的なゴム弾性の低下がより高く抑
制されている硬化性組成物を提供することができる。
【００８２】
　硬化性組成物中におけるヒンダードアミン系光安定剤の含有量は、ポリアルキレンオキ
サイド系重合体（Ａ）及びアクリル系重合体（Ｂ）の合計１００重量部に対して、０．０
１～２０重量部が好ましく、０．１～１０重量部がより好ましい。
【００８３】
　硬化性組成物は、接着性に優れていると共に、優れたゴム弾性を長期間に亘って維持す
ることができる硬化物を形成することができることから、シーリング材、コーティング材
、接着剤、及び塗料など各種用途に使用することができる。なかでも、シーリング材とし
て用いられることが好ましく、目地構造用シーリング材として用いられることがより好ま
しい。
【００８４】
　硬化性組成物を目地部に施工して目地構造を得る方法としては、硬化性組成物を目地部
に充填した後に養生させて硬化させる方法が用いられる。得られる目地構造は、建築構造
物の壁部を構成している壁部材と、互いに隣接する壁部材間に形成された目地部に充填さ
れた、硬化性組成物の硬化物とを含む。建築構造物の壁部としては、例えば、外壁、内壁
、天井部などが挙げられる。壁部材としては、例えば、外壁部材、内壁部材、天井部材な
どが挙げられる。
【００８５】
　目地部は、特に制限されないが、建築構造物の外壁、内壁、及び天井における目地部な
どが挙げられる。本発明の硬化性組成物は、硬化後に優れたゴム弾性を長期間に亘って維
持することができることから、気温や日照等の温度変化による部材の膨張や収縮による、
或いは振動や風圧などの作用による目地部の幅の変化に対して優れた追随性を呈し、部材
の損傷や建築構造物内への漏水を防止することができる。したがって、建築構造物の外壁
における目地部など、所謂、「ワーキングジョイント」とも呼ばれる幅の変化が大きい目
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地部をシーリングするために好適に用いられる。
【００８６】
　建築構造物の外壁における目地部としては、例えば、モルタル板、コンクリート板、窯
業系サイディングボード、金属系サイディングボード、ＡＬＣ板、及び金属板などの外壁
部材間の接合部にできる目地部が挙げられる。
【発明の効果】
【００８７】
　本発明の硬化性組成物は、加水分解性シリル基を含有するポリアルキレンオキサイド（
Ａ）１００重量部、加水分解性シリル基を含有するアクリル系重合体（Ｂ）３０～２００
重量部、及びアルキルアルコキシシランとアミノアルコキシシランとを加水分解させ縮合
させてなるアルコキシシランオリゴマー（Ｃ）１～１０重量部を含むことによって、接着
性に優れると共に、長期間に亘って優れたゴム弾性を維持することができる硬化物を形成
することができる。
【発明を実施するための形態】
【００８８】
　以下に、本発明を実施例を用いてより具体的に説明するが、本発明はこれに限定されな
い。
【実施例】
【００８９】
（合成例１：アクリル系重合体（Ｂ１））
　撹拌機、冷却器、温度計及び窒素ガス導入口を備えた０.５Ｌセパラブルフラスコに、
ｎ－ブチルアクリレート（日本触媒社製）１００ｇ、３－メタクリロキシプロピルメチル
ジメトキシシラン（信越化学社製、商品名「ＫＢＭ－５０２」）０.６ｇ、３－メルカプ
トプロピルメチルジメトキシシラン（連鎖移動剤、信越化学社製、商品名「ＫＢＭ－８０
２」）０．９ｇ及び酢酸エチル１００ｇを供給して混合し、モノマー混合溶液を作製した
。
【００９０】
　モノマー混合溶液中に窒素ガスを２０分間に亘ってバブリングすることによって、モノ
マー混合溶液中の溶存酸素を除去した。次に、セパラブルフラスコ内の空気を窒素ガスで
置換した後、モノマー混合溶液を撹拌しながら環流に達するまで昇温した。
【００９１】
　１，１－ジ（ｔ－ヘキシルパーオキシ）－３，３，５－トリメチルシクロヘキサン０．
０２４ｇを酢酸エチル１ｇに溶解させて第１重合開始剤溶液を作製した。第１重合開始剤
溶液をモノマー混合溶液に供給した。
【００９２】
　１，１－ジ（ｔ－ヘキシルパーオキシ）－３，３，５－トリメチルシクロヘキサン０．
０３６ｇを酢酸エチル１ｇに溶解させて第２重合開始剤溶液を作製した。第１重合開始剤
溶液をモノマー混合溶液に供給してから１時間経過した後、第２重合開始剤溶液をモノマ
ー混合溶液に更に供給した。
【００９３】
　ジ（３，５，５－トリメチルヘキサノイル）パーオキシド０．０４８ｇを酢酸エチル１
ｇに溶解させて第３重合開始剤溶液を作製した。第２重合開始剤溶液をモノマー混合溶液
に供給してから２時間経過した後、第３重合開始剤溶液をモノマー混合溶液に更に供給し
た。
【００９４】
　ジ（３，５，５－トリメチルヘキサノイル）パーオキシド０．１２ｇを酢酸エチル１ｇ
に溶解させて第４重合開始剤溶液を作製した。第２重合開始剤溶液をモノマー混合溶液に
供給してから３時間経過した後、第４重合開始剤溶液をモノマー混合溶液に更に供給した
。
【００９５】
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　ジ（３，５，５－トリメチルヘキサノイル）パーオキシド０．３６ｇを酢酸エチル１ｇ
に溶解させて第５重合開始剤溶液を作製した。第２重合開始剤溶液をモノマー混合溶液に
供給してから４時間経過した後、第５重合開始剤溶液をモノマー混合溶液に更に供給した
。
【００９６】
　第１重合開始剤溶液をモノマー混合溶液に供給してから７時間経過した後、反応溶液を
室温まで冷却して重合を終了させた。ジメトキシメチルシリル基を有するアクリル系重合
体（Ｂ１）を含む酢酸エチル溶液を得た。
【００９７】
　次に、エバポレーターで酢酸エチルを除去して、アクリル系重合体（Ｂ１）を得た。得
られたアクリル系重合体（Ｂ１）は、１分子中に平均してジメトキシメチルシリル基を１
．４７個有しており、数平均分子量が２０，０００であった。
【００９８】
（合成例２：アクリル系重合体（Ｂ４））
　撹拌機、冷却器、温度計及び窒素ガス導入口を備えた０.５Ｌセパラブルフラスコに、
ｎ－ブチルアクリレート（日本触媒社製）１００ｇ、３－メタクリロキシプロピルメチル
ジメトキシシラン（信越化学社製、商品名「ＫＢＭ－５０２」）０．９ｇ、３－メルカプ
トプロピルメチルジメトキシシラン（連鎖移動剤、信越化学社製、商品名「ＫＢＭ－８０
２」）０．９ｇ及び酢酸エチル１００ｇを供給して混合し、モノマー混合溶液を調製した
。
【００９９】
　上記モノマー混合溶液を用いたこと以外は合成例１と同様の要領で重合を行った。ジメ
トキシメチルシリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ４）を含む酢酸エチル溶液を得た。
【０１００】
　次に、エバポレーターで酢酸エチルを除去して、アクリル系重合体（Ｂ４）を得た。得
られたアクリル系重合体（Ｂ４）は、１分子中に平均してジメトキシメチルシリル基を１
．８５個有しており、数平均分子量が２０，０００であった。
【０１０１】
　（合成例３：アクリル系重合体（Ｂ５））
　撹拌機、冷却器、温度計及び窒素ガス導入口を備えた０.５Ｌセパラブルフラスコに、
ｎ－ブチルアクリレート（日本触媒社製）１００ｇ、３－メタクリロキシプロピルメチル
トリメトキシシラン（信越化学社製、商品名「ＫＢＭ－５０３」）０.６ｇ、３－メルカ
プトプロピルメチルトリメトキシシラン（連鎖移動剤、信越化学社製、商品名「ＫＢＭ－
８０３」）０．9ｇ及び酢酸エチル１００ｇを供給して混合し、モノマー混合溶液を調製
した。
【０１０２】
　上記モノマー混合溶液を用いたこと以外は合成例１と同様の要領で重合を行った。ジメ
トキシメチルシリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ４）を含む酢酸エチル溶液を得た。
【０１０３】
　次に、エバポレーターで酢酸エチルを除去して、アクリル系重合体（Ｂ５）を得た。得
られたアクリル系重合体（Ｂ５）は、１分子中に平均してトリメトキシシリル基を１．４
５個有しており、数平均分子量が２０，０００であった。
【０１０４】
（実施例１～９及び比較例１～６）
　ジメトキシメチルシリル基を含有し且つ主鎖骨格がポリプロピレンオキサイドからなる
ポリアルキレンオキサイド（Ａ）（旭硝子株式会社製　製品名「エクセスター　Ｓ２４１
０」）と、
ジメトキシメチルシリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ１）（１分子当たりのジメトキ
シメチルシリル基の平均個数：１．４７個、数平均分子量：２０，０００）と、
ジメトキシメチルシリル基を主鎖の両末端に含有するアクリル系重合体（Ｂ２）（１分子
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当たりのジメトキシメチルシリル基の平均個数：１．７個、数平均分子量：２２，０００
、主鎖モノマー成分：ｎ－ブチルアクリレート、エチルアクリレート及びｎ－オクタデシ
ルアクリレート、カネカ社製　製品名「ＳＡ４２０Ｓ」）と、
ジメトキシメチルシリル基を主鎖の両末端に含有するアクリル系重合体（Ｂ３）（１分子
当たりのジメトキシメチルシリル基の平均個数：１．７個、数平均分子量：２８，０００
、主鎖モノマー成分：ｎ－ブチルアクリレート及びｎ－オクタデシルアクリレート、カネ
カ社製　商品名「ＳＡ３１０Ｓ」）と、
上記合成例２で得られた、ジメトキシメチルシリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ４）
（１分子当たりのジメトキシメチルシリル基の平均個数：１．８５個、数平均分子量：２
０，０００）と、
上記合成例３で得られた、トリメトキシシリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ５）（１
分子当たりのトリメトキシシリル基の平均個数：１．４５個、数平均分子量：２０，００
０）と、
アルコキシシランオリゴマー（Ｃ１）（エチルトリエトキシシランと３－［Ｎ－（２－ア
ミノエチル）アミノ］プロピルトリエトキシシランとの加水分解縮合物、窒素原子の含有
量：６重量％、粘度（２０℃）：２０ｍＰａ・ｓ、エボニックデグサジャパン社製　製品
名「ダイナシラン１１４６」）と、
アルコキシシランオリゴマー（Ｃ２）（アルキルアルコキシシランとアミノアルコキシシ
ランとの加水分解縮合物、窒素原子の含有量：０．７重量％、粘度（２０℃）：２０ｍＰ
ａ・ｓ、信越化学工業株式会社製　製品名「Ｘ－４０－２６５１」）と、
アミノシランカップリング剤（Ｎ－２－（アミノエチル）－３－アミノプロピルトリメト
キシシラン、信越化学工業株式会社製　製品名「ＫＢＭ－６０３」）と、
可塑剤（１）（加水分解性シリル基を含有していないアクリル系重合体、重量平均分子量
：２，０００、東亞合成株式会社製　製品名「ＵＰ１１１０」）と、
可塑剤（２）（加水分解性シリル基を１分子当たり平均して０．２個含有しているアクリ
ル系重合体、重量平均分子量：２，４００、東亞合成社製　製品名「ＵＳ６１００」）と
、可塑剤（３）（加水分解性シリル基を１分子当たり平均して０．７個含有しているアク
リル系重合体、重量平均分子量：２，８００、東亞合成社製　製品名「ＵＳ６４００」）
と、
コロイダル炭酸カルシウム（神島化学工業社製　製品名「ＰＬＳ－５０５」）と、
重質炭酸カルシウム（日東粉化工業株式会社社製　製品名「ＮＣＣ２３１０」）と、
脱水剤（ビニルトリメトシシラン，信越化学工業株式会社製　製品名「ＫＢＭ－１００３
」）と、
シラノール縮合触媒（１，１，３，３－テトラブチル－１，３－ジラウリルオキシカルボ
ニル－ジスタノキサン、日東化成株式会社製　製品名「ネオスタンＵ－１３０」）と、
ベンゾトリアゾール系紫外線吸収剤（ＢＡＳＦジャパン社製　製品名「チヌビン３２６」
）と、
ヒンダードフェノール系酸化防止剤（ＢＡＳＦジャパン社製　製品名「イルガノックス１
０１０」）と、
ＮＨ型ヒンダードアミン系光安定剤（ＢＡＳＦジャパン社製　製品名「チヌビン７７０」
）と、
上記式（Ｉ）で示されるＮＯＲ型ヒンダードアミン系光安定剤（ＢＡＳＦジャパン社製　
製品名「チヌビン１２３」）とを、
それぞれ表１及び表２に示した配合量となるようにして、密封した攪拌機中で減圧しなが
ら均一になるまで混合することにより硬化性組成物を得た。
【０１０５】
　（評価）
　硬化性組成物を用いて、ＪＩＳ　Ａ１４３９　４．２１に準拠して、Ｈ型試験体を作製
した。具体的には、アルマイト処理を施したアルミニウム板（縦５０ｍｍ×横５０ｍｍ×
厚み３ｍｍ）２枚を用い、これらのアルミニウム板の間にスペーサーを挟むことによって
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を形成した。この空間に硬化性組成物を空気が入らないように充填した。硬化性組成物の
充填後、温度２３℃、相対湿度５０％の雰囲気下で硬化性組成物を１４日間放置した。し
かる後、硬化性組成物をさらに温度３０℃の雰囲気下で１４日間放置した。硬化性組成物
を養生させて硬化させることにより、２枚のアルミニウム板が硬化性組成物の硬化物によ
って接着一体化されてなるＨ型試験体を作製した。
【０１０６】
　そして、作製直後のＨ型試験体について、温度２３℃、相対湿度５０％の雰囲気下で、
引張速度５０ｍｍ／分での引張試験をＪＩＳ　Ａ１４３９に準拠して行い、５０％モジュ
ラス［Ｎ／ｃｍ2］及び最大荷重時伸び［％］を測定した。得られた結果を、表１におけ
る「初期」の欄にそれぞれ記載した。
【０１０７】
　次に、Ｈ型試験体を、さらに温度９０℃の雰囲気下で７０日間放置した。この放置後の
Ｈ型試験体について、上記と同様にして、５０％モジュラス［Ｎ／ｃｍ2］及び最大荷重
時伸び［％］を測定し、得られた結果を、表１における「９０℃、７０日後」の欄にそれ
ぞれ記載した。
【０１０８】
　なお、比較例１の硬化性組成物では、硬化性組成物の硬化物によって２枚のアルミニウ
ム板を接着一体化せずにＨ型試験体を作製できなかったため、評価を行うことができなっ
た。
【０１０９】
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【０１１０】
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【表２】

【産業上の利用可能性】
【０１１１】
　　本発明の硬化性組成物は、硬化後に優れたゴム弾性を長期間に亘って維持するので、
例えば、建築構造物の外壁を構成している外壁部材の間に形成された接合部への充填材と
して好適に用いることができる。

【要約】
　本発明の硬化性組成物は、加水分解性シリル基を有するポリアルキレンオキサイド（Ａ
）と、加水分解性シリル基を有するアクリル系重合体（Ｂ）と、アルキルアルコキシシラ
ンとアミノアルコキシシランとの加水分解縮合物であり且つ窒素原子の含有量が１重量％
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