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(57)【要約】
（ａ）リグノセルロース片と、（ｂ）１種以上の有機結合剤と、（ｃ）(i)フェニルシル
セスキオキサン樹脂、(ii)アミノシランとアルキルシランとの反応生成物、(iii)樹脂エ
マルション並びに(iv)アミノシランかアミノシロキサンと組み合わせて、又は少なくとも
１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミノ基を含む場合は前記アミノシラン及び
前記アミノシロキサンの不存在下で、１分子あたり少なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有する
ポリジオルガノシロキサンポリマーから選択されるケイ素含有材料の形態の疎水化剤とを
含む、リグノセルロース複合組成物である。前記疎水化剤は、前記組成物の約０．０５～
３重量％の量で前記組成物中に存在し、任意でワックスを含まない。更に調製方法及び使
用も述べる。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）リグノセルロース片と、
　（ｂ）１種以上の有機結合剤と、
　（ｃ）(i)フェニルシルセスキオキサン樹脂、(ii)アミノシランとアルキルシランとの
反応生成物、(iii)樹脂エマルション、並びに、(iv)アミノシラン若しくはアミノシロキ
サンと組み合わせるか、又は少なくとも１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミ
ノ基を含む場合には該アミノシラン及び該アミノシロキサンの不存在下で、１分子あたり
少なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンポリマー、から選択され
るケイ素含有材料の形態の疎水化剤と、
を含むリグノセルロース複合組成物であって、
　前記疎水化剤は、該組成物の約０．０５～３重量％の量で該組成物中に存在し、任意で
ワックスを含まない組成物。
【請求項２】
　前記リグノセルロース片（ａ）が、チップ、削りくず、ストランド、スクリム、ウエハ
ー、繊維、おがくず、バガス、わら及び木毛から選択される、請求項１に記載のリグノセ
ルロース複合組成物。
【請求項３】
　前記有機結合剤（ｂ）が、１種以上のフェノールホルムアルデヒド（ＰＦ）樹脂、尿素
ホルムアルデヒド（ＵＦ）樹脂、メラミン－尿素－ホルムアルデヒド（ＭＵＦ）、メラミ
ン－ホルムアルデヒド樹脂、レゾルシノール－ホルムアルデヒド樹脂、イソシアネート/
ウレタン樹脂ポリ(ビニルアセテート)（ＰＶＡ）及び高分子メチレンジフェニルジイソシ
アネート（ｐＭＤＩ）から選択される、請求項１又は２に記載のリグノセルロース複合組
成物。
【請求項４】
　前記疎水化剤（ｃ）が、少なくとも１個の式(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／２)のシロキシ単位を
有するフェニルシルセスキオキサン樹脂である、リグノセルロース複合組成物。
【請求項５】
　前記フェニルシルセスキオキサン樹脂が、少なくとも４０モル％の式(Ｒ’２ＳｉＯ２

／２)ｘ(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／２)ｙ（式中、ｘ及びｙは、モル分率を表して０．０５～０
．９５の値を有し、Ｒ’は、１～８個の炭素原子を有する一価の炭化水素基である）を持
つシロキシ単位を含む平均式を有する、請求項４に記載のリグノセルロース複合組成物。
【請求項６】
　前記疎水化剤（ｃ）が、アルキルトリアルコキシシランと、
・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、
・Ｎ－(２－アミノエチル)－３－アミノプロピルトリエトキシシラン、
・３－アミノプロピルトリメトキシシラン及び
・３－アミノプロピルトリエトキシシラン
から選択されるアミノシランとの反応生成物である、請求項１～３のいずれか１項に記載
のリグノセルロース複合組成物。
【請求項７】
　その組成が、
　（Ａ）下記実験式を有し、
【化１】

（式中、
・Ｒは１～３０個の炭素原子を有する一価の有機基であり、
・Ｚは水素であるか又は１～４個の炭素原子を有するアルキル基であり、
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・ｘは０．７５～１．５の値を有し、
・ｙは０．１～２．０の値を有する）
２５℃で１～２０００ｍＰａ.ｓの粘度を有する、１～７０重量％のシリコーン樹脂、
　（Ｂ）０～４０重量％のヒドロキシ末端ポリジオルガノシロキサン、
　（Ｃ）成分（Ａ）及び（Ｂ）の重量を基準として０．５～２０％の乳化剤、並びに
　（Ｄ）前記エマルションの重量を基準として０．００１～５％の水溶性塩、
であり、総重量が１００％である、請求項１～３のいずれか１項に記載のリグノセルロー
ス複合組成物。
【請求項８】
　前記疎水化剤が、少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有する下記式の線状ポリジオルガノ
シロキサンポリマーであり、
【化２】

（式中、各Ｒは、同一又は異なり１～８個の炭素原子を有する炭化水素基を表し、ａは２
０～２００の平均値を表す）
　上記一般式のポリシロキサンは、主としてメチル水素シロキサンＤ単位からなるが、疎
水化性能に影響しないことを条件として、他の種のシロキサン単位、例えばジメチルシロ
キサン単位を含有してもよく、
　全シロキサン単位の好ましくは少なくとも２５％、より好ましくは少なくとも５０％が
メチル水素単位である、請求項１～３のいずれか１項に記載のリグノセルロース複合組成
物。
【請求項９】
　前記疎水化剤が、１分子あたり少なくとも２個のメチル水素シロキサンＤ単位を有し、
少なくとも４個のＤ基を有する環状ポリジオルガノシロキサンポリマーである、請求項１
～３のいずれか１項に記載のリグノセルロース複合組成物。
【請求項１０】
  アミノシランを含有する、請求項８又は９に記載のリグノセルロース複合組成物。
【請求項１１】
　上記組成物を硬化すること等によって作製した、リグノセルロース複合製品。
【請求項１２】
　合板、ＯＳＢ（配向性ストランドボード）、ＭＤＦ中密度ファイバーボード及びパーテ
ィクルボードから選択される、請求項１０に記載のリグノセルロース複合製品。
【請求項１３】
　（ａ）リグノセルロース片と、
　（ｂ）１種以上の有機結合剤と、
　（ｃ）(i)フェニルシルセスキオキサン樹脂、(ii)アミノシランとアルキルシランとの
反応生成物、(iii)樹脂エマルション並びに(iv)アミノシラン若しくはアミノシロキサン
と組み合わせるか、又は少なくとも１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミノ基
を含む場合には前記アミノシラン及び前記アミノシロキサンの不存在下で、１分子あたり
少なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンポリマーから選択される
ケイ素含有材料の形態の疎水化剤とを混合する工程と、
　生成した混合物を未硬化生成物へ形成し、続いて前記未硬化生成物を約１００℃～約２
５０℃の温度で圧縮して、結合剤を固めてリグノセルロース片をまとめて結合する工程と
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を備える、該製品を製造する方法。
【請求項１４】
　リグノセルロース複合組成物の約０．１～１０重量％の量での、
　(i)フェニルシルセスキオキサン樹脂、
　(ii)アミノシランとアルキルシランとの反応生成物、
　(iii)樹脂エマルション、及び
　(iv)１分子あたり少なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンポリ
マー、
から選択されるケイ素含有材料の形態である疎水化剤の使用。
【請求項１５】
　０％のワックスを含有する、請求項１～１０のいずれか１項に記載のリグノセルロース
複合組成物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、一般に、複数のリグノセルロース片と結合剤とを含むリグノセルロース生成
物、リグノセルロース複合材料及びそれらから形成した製品に関し、またリグノセルロー
ス生成物及び/又はリグノセルロース複合製品を形成する方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　配向性ストランドボード（ＯＳＢ）、配向性ストランドランバー（ＯＳＬ）、パーティ
クルボード（ＰＢ）、スクリンバー（ｓｃｒｉｍｂｅｒ）、農業繊維（ａｇｒｉｆｉｂｅ
ｒ）ボード、チップボード、フレークボード及びファイバーボード、例えば中質繊維板（
ＭＤＦ）のようなリグノセルロース複合製品は、一般にリグノセルロース片を適切なミキ
サー又は同様の装置中で混合しながらリグノセルロース片を結合剤と配合する又は噴霧す
ることによって製造される。最初の混合の後に結合剤/リグノセルロース片混合物が調製
され、ここではリグノセルロース片が結合剤で典型的に被覆されている。この生成した混
合物は、次いで、適切にはゆるく結合したプラッターと表現され得る生成物へと形成され
る。このゆるく結合したボードは、次いで、任意に蒸気の存在下で（プロセスの一部とし
て導入され得るか又はゆるく結合したプラッター中のリグノセルロース片から抽出した水
分から生成され得る）、約１００℃～約２５０℃の温度にて圧縮される。圧縮工程を利用
して、結合剤を固めて、リグノセルロース片を緻密な形状、すなわち、ボード又はパネル
等の形状へまとめて結合する。
【０００３】
　上記プロセスに用いるリグノセルロース片は、チップ、削りくず、ストランド、スクリ
ム、ウエハー、繊維、おがくず、バガス、わら及び木毛の形状であり得る。上記プロセス
によって生成されたリグノセルロース複合製品は、本技術分野で既知であり、そこに含ま
れるリグノセルロース片が比較的大きなサイズ、例えば２～２０ｃｍである場合には「集
成材」と総称される。
【０００４】
　集成材は、例えば、ウエハーボード、積層ストランドランバー、ＯＳＢ、ＯＳＬ、スク
リンバー、平行ストランドランバー及び積層ベニヤランバーを含む様々な名称で製造され
る。例えばおがくず等のような、より小さいリグノセルロース片が、例えばパーティクル
ボードの形成に用いられ、ＭＤＦのような様々な種類のファイバーボード及びスクリンバ
ーは、約２～１０ｍｍの平均直径及び数フィートの長さを有する薄く長い不規則片である
。
【０００５】
　ランバーの切断に適するサイズの木の幹の希少性が高まっているため、集成材が開発さ
れた。かかる集成材は、強度及び安定性のような有益な物理特性を有することができる。
集成材の別の利点は、他の木質材料及びリグノセルロース材料を加工することによって廃
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棄物から作り出すことができるということである。これは、再生プロセスから効率性及び
エネルギー節約をもたらし、埋め立て廃棄場所を節約する。
【０００６】
　結合剤は、例えば、フェノールホルムアルデヒド（ＰＦ）樹脂、尿素ホルムアルデヒド
（ＵＦ）樹脂、メラミン－ホルムアルデヒド樹脂、レゾルシノール－ホルムアルデヒド樹
脂、イソシアネート/ウレタン樹脂ポリ(ビニルアセテート)（ＰＶＡ）等を含む様々な選
択肢を含むことができる。
【０００７】
　低い吸水率、高い接着力及び結合力、製剤の柔軟性、硬化の温度及び速度に関する多様
性、優れた構造特性、高い水分含量を有するリグノセルロース材料と結合する能力を有し
、また重要なことにはホルムアルデヒド排出がゼロであるため、イソシアネート系結合剤
が通常望ましい。高分子メチレンジフェニルジイソシアネート（すなわち、高分子ＭＤＩ
又はｐＭＤI）が、生成する複合製品の強度を向上させることを意図してリグノセルロー
ス材料を処理するのに広く用いられている。典型的に、かかる処理は、イソシアネートを
リグノセルロース材料に施すことと、イソシアネートを、例えば熱及び圧力を施すことに
よって又は室温にて硬化させることとを伴う。ｐＭＤＩを周囲条件下で硬化させることは
可能であるが、場合によっては、残存するイソシアネート（ＮＣＯ）基が数週間又は数カ
月までも処理した製品上に留まる。このような目的のためにトルエンジイソシアネート（
ＴＤＩ）を利用することも知られているが、環境上の観点から一般に許容されない。中で
もイソシアネートプレポリマーが好ましいイソシアネート材料であり、様々な加工問題を
解決するために、特に、定盤に対する接着性を低減すること及びイソシアネートの反応性
を低減するために、結合剤組成物に用いられてきた。
【０００８】
　これらの生成物に関連する一つの顕著な問題は、その多孔質構造のために、これら集成
材の材料が、高い吸水率を有しやすくなり許容できない膨潤をもたらすことである。水分
に曝露されると、ウエハーボードは、一般的に膨潤して、例えば、端の厚みの増加、機械
的強度の大きな減少及びボードの表面の粗さ等として見られる審美的問題を引き起こす。
【０００９】
　典型的には、ワックスがリグノセルロース複合製品に加えられ、撥水性を付与し、水分
、例えば、水及び/又は水蒸気に曝露されたときのリグノセルロース複合製品の膨潤を低
減する。多種多様なワックスが用いられる。例としては、完全精製又は半精製パラフィン
ワックス（溶融物又は乳化懸濁液とすることができる）が挙げられる。半精製パラフィン
ワックス（しばしば、スラックワックスと呼ばれる）が、その比較的低い原価のため、Ｏ
ＳＢ及びＭＤＦ生産に用いられる。選択したワックスを、製造の間にリグノセルロース複
合製品に加えて、リグノセルロース複合製品に存在する微小亀裂を充填することに利用し
、それにより、水の取り込みを低減する亀裂の物理的閉塞を介して、ある程度の撥水性と
リグノセルロース複合製品の膨潤の低減とを有する該製品を提供する。しかしながら、特
に水への長期的曝露の間に、ワックスを含有するボードは、許容できないレベルの吸水率
を示して、適用に審美的問題又は構造的問題をもたらす。
【００１０】
　これらワックスに関連する別の問題は、その品質が、その生産に用いられる原料油の変
動性のために組成が変動し許容できない程度に変化しやすい場合があることである。現代
の精製所は、少なくともある程度は触媒等の向上によって、歴史的に見られるよりも著し
く少ないワックスを生産するため、かかるワックスの使用者にとって更に心配なことは入
手可能性である。
【００１１】
　更に、この目的のために一般に選択されるワックスは、リグノセルロース複合製品中に
用いられる他の成分に対して本質的に不活性であり、それ自体はリグノセルロース複合製
品中に用いられる他の成分と反応しない。
　このことは、選択されたワックスが、例えば、リグノセルロース複合製品のはく離（ｉ
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ｎｔｅｒｎａｌ　ｂｏｎｄ：ＩＢ）強さを高めず、幾つかの事例ではかかる強度を実際に
低減する場合があることを意味している。同様に、ワックスは、圧力及び熱を施すのに先
立って、すなわち、本技術分野で理解されるようなゆるく結合したプラッター形状、生成
物、塊、又は「供給」形状において、リグノセルロース複合製品をまとめることに役立た
ない。更に、上述するもののようなリグノセルロース複合製品にとって製造の間に高温を
経験する必要性は、リグノセルロース複合製品からのワックスの昇華及び/又は蒸発をも
たらすことがある。このリグノセルロース複合製品からのワックスの消失は、数多くの問
題を引き起こし得る。例えば、ワックスの蓄積は、設備表面上にワックスが積み上がり堆
積することで潜在的な火事の危険を引き起こし得る。ワックスが生成した蒸気も、製造施
設における炭化水素煙霧の発生の一因となり得る。加えて、リグノセルロース複合製品か
らのワックスの例えば５０重量％以上の物理的消失からだけでなく、リグノセルロース複
合製品を作製するために用いられる製造設備及び周囲を維持する浄化費用、安全費用及び
維持管理費用からも、製造原価が増加する。
【００１２】
　従って、これらのワックスの使用を置き換える又は増進する長年にわたる必要性が存在
している。シリコーン系材料は、Ｉ．Ｂ　Ｊｕｓｏｈ、Ｐ．Ｎｚｏｋｏｕ＆Ｐ　Ｋａｍｄ
ｅｍ、Ｈｏｌｚ　ａｌｓ　Ｒｏｈ－　ｕｎｄ　Ｗｅｒｋｓｔｏｆｆ（２００５）６３：２
６６－２７１で議論されるように利用されている。この論文は、ポリアルキルシロキサン
を水と混合して使用して自己乳化させてマイクロエマルションを形成することを記載して
いる。このエマルションはフェノールホルムアルデヒド樹脂と一緒にオーブン乾燥させた
ウッドフレークの上に噴霧されて、フレークボードを形成した。ポリアルキルシロキサン
は、低い引火温度（６７゜Ｆ）を有し、シロキサン含量を増加させた場合に、はく離強さ
の値（ＡＳＴＭ　Ｄ－１０３７の手順に準拠）の減少に見られる機械的特性に対する有害
な影響を示した。
【００１３】
　米国特許公開第２００８/０２３３３４１号明細書及び米国特許公開第２００８/０２０
６５７２号明細書は、アミノアルキルシランを含むリグノセルロース含有材料用結合剤を
記載している。米国特許公開第２００８/０２３３３４１号明細書では、結合剤が、特定
のアミノアルキルシラン同族類単独又は任意で水溶液の形態である第二のシランとの共縮
合体である。米国特許公開第２００８/０２０６５７２号明細書では、結合剤が、アミノ
アルキルシランと有機樹脂、イソシアネート、天然結合剤及びほぼ天然の結合剤から選択
される結合剤とに基づく化合物である。米国特許公開第２００８/０２２１３１８号明細
書は、ｎ－プロピルジルコネート、ブチルチタネート又はチタンアセチルアセトネートを
架橋剤として用いたグリシドキシプロピルアルコキシシランと有機シリカゾルと有機酸触
媒との反応から生じた複合材料を含むリグノセルロース含有材料用結合剤を記載している
。特に関連して言及すべきは、上で議論した先行技術においては、用いるシラン系材料が
、シラン系材料の原価のために最終生成物を非常に高価にする結合剤として用いられてい
ることである。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１４】
【特許文献１】米国特許公開第２００８/０２３３３４１号明細書
【特許文献２】米国特許公開第２００８/０２０６５７２号明細書
【特許文献３】米国特許公開第２００８/０２２１３１８号明細書
【非特許文献】
【００１５】
【非特許文献１】Ｉ．Ｂ　Ｊｕｓｏｈ、Ｐ．Ｎｚｏｋｏｕ＆Ｐ　Ｋａｍｄｅｍ、Ｈｏｌｚ
　ａｌｓ　Ｒｏｈ－　ｕｎｄ　Ｗｅｒｋｓｔｏｆｆ（２００５）６３：２６６－２７１
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
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【００１６】
　本発明者らは、本明細書中に記載されるようにシロキサン/シリコーン樹脂系生成物の
選択を利用することによって、従来の結合剤を高価なシラン系材料で置き換えることを必
要とせず、有機結合剤中の従来のワックスを適切なケイ素含有材料で置き換えて、良好な
耐水性とはく離強さ（ＩＢ）、弾性係数（ＭＯＥ）又は破壊係数（ＭＯＲ）のような良好
な機械的特性とを有する優れたフレークボードを生成することができ、結合剤全体をシラ
ン系材料で置き換える必要がないことを見出した。
【００１７】
　本発明によると、
　（ａ）リグノセルロース片と、
　（ｂ）１種以上の有機結合剤と、
　（ｃ）(i)フェニルシルセスキオキサン樹脂、(ii)アミノシランとアルキルシランとの
反応生成物、(iii)樹脂エマルション並びに(iv)アミノシラン若しくはアミノシロキサン
と組み合わせるか、又は少なくとも１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミノ基
を含む場合は前記アミノシラン及び前記アミノシロキサンの不存在下で、１分子あたり少
なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンポリマーから選択されるケ
イ素含有材料の形態の疎水化剤と、
　を含むリグノセルロース複合組成物であって、
　前記疎水化剤は、該組成物の約０．０５～３重量％の量で該組成物中に存在し、任意で
ワックスを含まない組成物が提供される。
【００１８】
　本発明は、上記組成物を硬化すること等によって作製したリグノセルロース複合製品に
まで及ぶ。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　ＭＤＦ（中密度ファイバーボード）及びＯＳＢ（配向性ストランドボード）のようなパ
ーティクルボードは、建築分野において又は家具用に数多くの用途を見出している。しか
しながら、木材の性質及びこれらの組成物の多孔質構造のため、ＭＤＦ又はＯＳＢで作っ
た製品は高い吸水率を示し、許容できない膨潤をもたらす。液体の水と接触した場合の膨
潤の量を低減するために、スラックワックス又はパラフィンワックスのような有機ワック
スがボードに加えられる。これらのワックスは、膨潤をより許容できるレベルまで低減す
ることができる。しかしながら、特に水への長期にわたる曝露の間に、ワックスを含有す
るボードですら許容できないレベルの吸水率を示し、その適用に審美的問題又は構造的問
題をもたらす。これは、例えば、端の厚みの増加、機械的強度の大きな低下及び表面の粗
さとして示される。更に、ワックスの品質はその製造に用いられる原料油に依存して変化
しやすく、所望する吸水率の低減を達成するために比較的多量を使用する必要がある。
【００２０】
　驚くべきことに、ある種類のシリコーンが吸水率だけでなく厚さ膨潤率までも低減して
ボードの許容できる機械的特性を維持することができ、良好な撥水剤（すなわち、モルタ
ル用、コンクリート用及び/又は織物用）であることが既知の他のシリコーンはこの用途
において同様に機能しないことを見出した。
【００２１】
　また、上述した（ａ）リグノセルロース片と、（ｂ）１種以上の結合剤と、（ｃ）(i)
フェニルシルセスキオキサン樹脂、(ii)アミノシランとアルキルシランとの反応生成物、
(iii)樹脂エマルション並びに(iv)アミノシランかアミノシロキサンと組み合わせて、又
は少なくとも１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミノ基を含む場合は前記アミ
ノシラン及び前記アミノシロキサンの不存在下で、１分子あたり少なくとも２個のＳｉ－
Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンから選択されるケイ素含有材料の形態の疎水化剤
とを混合する工程と、生成した混合物を未硬化生成物に形成し、続いて前記未硬化生成物
を約１００℃～約２５０℃の温度で圧縮して前記結合剤を固めて前記リグノセルロース片
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をまとめて結合する工程とを備える、該製品を製造する方法も提供する。
【００２２】
　リグノセルロース片（ａ）は、チップ、削りくず、ストランド、スクリム、繊維、おが
くず、バガス、わら及び木毛の形状とし得る。好ましくは、リグノセルロース片（ａ）が
、組成物全体の８８～９９重量％の量で存在する。より好ましくは、リグノセルロース片
（ａ）が、組成物全体の９３～９７重量％の量で存在する。
【００２３】
　有機結合剤（ｂ）は、いずれか適切な結合剤であり得るが、好ましくはフェノールホル
ムアルデヒド（ＰＦ）樹脂、尿素ホルムアルデヒド（ＵＦ）樹脂、メラミン－尿素－ホル
ムアルデヒド（ＭＵＦ）、メラミン－ホルムアルデヒド樹脂、レゾルシノール－ホルムア
ルデヒド樹脂、イソシアネート/ウレタン樹脂ポリ(ビニルアセテート)（ＰＶＡ）、高分
子メチレンジフェニルジイソシアネート等から選択される。好ましくは、有機結合剤（ｂ
）が、組成物全体の１～１０重量％の量で存在する。より好ましくは、有機結合剤が、組
成物全体の３～６重量％の量で存在する。
【００２４】
　ワックス、例えば完全精製パラフィンワックス又は半精製パラフィンワックス、すなわ
ちスラックワックスが、低レベルで、例えば組成物の最高３重量％で存在する場合があり
、あるいは組成物の最高２重量％、あるいは組成物の最高１重量％が組成物中に存在し得
る。あるいは、上述の組成物がワックスを含まない、すなわち、上述の組成物が組成物全
体の０重量％のワックスを含有する。
【００２５】
　本発明の全ての組成物について組成物の総重量は必ず１００重量％となる、すなわち組
成物中に存在する全ての成分の累積量は必ず合計１００重量％となる。
【００２６】
　難燃剤、無機繊維、殺菌剤、顔料又は染料のような更なる成分を加え得る。
【００２７】
　本明細書中で用いるフェニルシルセスキオキサン樹脂は、式(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／２)の
シロキシ単位を少なくとも１個有するオルガノポリシロキサンである。オルガノポリシロ
キサンは、(Ｒ３ＳｉＯ１／２)シロキシ単位、(Ｒ２ＳｉＯ２／２)シロキシ単位、(ＲＳ
ｉＯ３／２)シロキシ単位又は(ＳｉＯ４／２)シロキシ単位（それぞれ、Ｍ単位、Ｄ単位
、Ｔ単位又はＱ単位とも呼び、式中Ｒは一価の有機基であり得る）から独立に選択される
シロキシ単位を含有するポリマーである。これらのシロキシ単位を様々な様式で組み合わ
せて、環状、線状又は分枝状の構造体を形成することができる。生成するポリマー構造体
の化学特性及び物理特性は異なり得る。例えば、オルガノポリシロキサンは、そのオルガ
ノポリシロキサン中の各シロキシ単位の選択及び量に依存して、揮発性流体、低粘度流体
、高粘度流体/ガム、エラストマー又はゴムであり且つ樹脂とすることができる。シルセ
スキオキサンは、少なくとも１個又は複数の(ＲＳｉＯ３／２)すなわちＴシロキシ単位と
して典型的に特徴付けられる。従って、本開示におけるフェニルシルセスキオキサン樹脂
として適するオルガノポリシロキサンは、少なくとも１個の式(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／２)の
シロキシ単位（式中、Ｃ６Ｈ５はフェニル基を表す）を有することを条件として、(Ｒ３

ＳｉＯ１／２)シロキシ単位、(Ｒ２ＳｉＯ２／２)シロキシ単位、(ＲＳｉＯ３／２)シロ
キシ単位又は(ＳｉＯ４／２)シロキシ単位のいかなる組み合わせも有し得る。
【００２８】
　フェニルシルセスキオキサン樹脂は、式(Ｒ’２ＳｉＯ２／２)ｘ(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／

２)ｙ（式中、ｘ及びｙは、０．０５～０．９５の値を有し、Ｒ’は、１～８個の炭素原
子を有する一価の炭化水素基である）を有するシロキシ単位を少なくとも４０モル％含む
平均式を有し得る。本明細書中で用いるｘ及びｙは、フェニルシルセスキオキサン樹脂中
に存在する他の各シロキシ単位に対する(Ｒ’２ＳｉＯ２／２)シロキシ単位及び(Ｃ６Ｈ

５ＳｉＯ３／２)シロキシ単位（すなわち、Ｄシロキシ単位及びＴ－フェニルシロキシ単
位）のモル分率を表す。従って、(Ｒ’２ＳｉＯ２／２)シロキシ単位及び(Ｃ６Ｈ５Ｓｉ
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Ｏ３／２)シロキシ単位のモル分率は、各々独立して０．０５～０．９５まで様々とする
ことができる。しかしながら、存在する(Ｒ’２ＳｉＯ２／２)シロキシ単位及び(Ｃ６Ｈ

５ＳｉＯ３／２)シロキシ単位の組み合わせは、合計で、フェニルシルセスキオキサン樹
脂中に存在する全シロキシ単位の少なくとも４０モル％、あるいは８０モル％、あるいは
９５モル％でなければならない。
【００２９】
　Ｒ’は、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、ペンチル
基、ヘキシル基、ヘプチル基又はオクチル基のような線状又は分枝状のアルキル基とする
ことができる。典型的には、Ｒ’がメチルである。
【００３０】
　フェニルシルセスキオキサン樹脂中は、(i)(Ｒ１

３ＳｉＯ１／２)ａ単位、(ii)(Ｒ２
２

ＳｉＯ２／２)ｂ単位、(iii)(Ｒ３ＳｉＯ３／２)ｃ単位 又は (iv)(ＳｉＯ４／２)ｄ単位
のような本技術分野で一般に知られ且つ本明細書中でそれぞれＭ単位、Ｄ単位、Ｔ単位及
びＱ単位としても用いられている付加的なシロキシ単位を含有することができる。フェニ
ルシルセスキオキサン樹脂中に存在する各単位の量は、フェニルシルセスキオキサン樹脂
中に存在する全シロキシ単位の総モル数のモル分率として表現することができる。従って
、本発明のフェニルシルセスキオキサン樹脂は、(i)(Ｒ１

３ＳｉＯ１／２)ａ単位、(ii)(
Ｒ２

２ＳｉＯ２／２)ｂ単位、(iii)(Ｒ３ＳｉＯ３／２)ｃ単位、(iv)(ＳｉＯ４／２)ｄ単
位、(v)(Ｒ’２ＳｉＯ２／２)x単位及び(vi)(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／２)y単位（式中、Ｒ１

、Ｒ２及びＲ３は独立して１～８個の炭素原子を有するアルキル基又はアリール基若しく
はカルビノール基であり、Ｒ’は１～８個の炭素原子を有する一価の炭化水素基であり、
ａ、ｂ、ｃ及びｄは０～０．６の値を有し、ｘ及びｙは各々０．０５～０．９５の値を有
し、ただし、ｘ＋ｙは０．４０以上であり、ａ＋ｂ＋ｃ＋ｄ＋ｘ＋ｙの値は１である）を
包含することができる。
【００３１】
　フェニルシルセスキオキサン樹脂の該単位中のＲ１、Ｒ２及びＲ３は独立して、１～８
個の炭素原子を有するアルキル基、又はアリール基、カルビノール基若しくはアミノ基で
ある。そのアルキル基は、メチル、エチル、プロピル、ブチル、ペンチル、ヘキシル及び
オクチルによって例示される。そのアリール基はフェニル、ナフチル、ベンジル、トリル
、キシリル、キセニル、メチルフェニル、２－フェニルエチル、２－フェニル－２－メチ
ルエチル、クロロフェニル、ブロモフェニル及びフルオロフェニルによって例示され、そ
のアリール基は典型的にはフェニルである。
【００３２】
　本発明の目的のため、「カルビノール基」を、少なくとも１個の炭素結合ヒドロキシ（
ＣＯＨ）基を含有するいずれかの基と定義する。従って、カルビノール基は、例えば、
【化１】

のような２個以上のＣＯＨを含有し得る。
【００３３】
　カルビノール基は、アリール基を持たず少なくとも３個の炭素原子を有するか、又は少
なくとも６個の炭素原子を有するアリール含有カルビノール基である。アリール基を持た
ない少なくとも３個の炭素原子を有するカルビノール基は、式Ｒ４ＯＨ（式中、Ｒ４は少
なくとも３個の炭素原子を有する二価炭化水素基か又は少なくとも３個の炭素原子を有す
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る二価炭化水素オキシ基である）を有する基によって例示される。基Ｒ４は、－(ＣＨ２)

ｘ－（式中、ｘは３～１０の値を有する）、－ＣＨ２ＣＨ(ＣＨ３)－、－ＣＨ２ＣＨ(Ｃ
Ｈ３)ＣＨ２－、－ＣＨ２ＣＨ２ＣＨ(ＣＨ２ＣＨ３)ＣＨ２ＣＨ２ＣＨ２－のようなアル
キレン基及び－ＯＣＨ(ＣＨ３)(ＣＨ２)ｘ－（式中、ｘは１～１０の値を有する）によっ
て例示される。
【００３４】
　少なくとも６個の炭素原子を有するアリール含有カルビノール基は、式Ｒ５ＯＨ（式中
、Ｒ５は－(ＣＨ２)ｘＣ６Ｈ４－（式中、ｘは０～１０の値を有する）、－ＣＨ２ＣＨ(
ＣＨ３)(ＣＨ２)ｘＣ６Ｈ４－（式中、ｘは０～１０の値を有する）、－(ＣＨ２)ｘＣ６

Ｈ４(ＣＨ２)ｘ－（式中、ｘは１～１０の値を有する）のようなアリーレン基である）を
有する基によって例示される。アリール含有カルビノール基は、典型的には６～１４個の
原子を有する。典型的には、Ｒ１がメチル基であり、Ｒ２がメチル基又はフェニル基であ
り、Ｒ３がメチル基である。
【００３５】
　フェニルシルセスキオキサン樹脂の個々のＤシロキサン単位、Ｔシロキサン単位又はＱ
シロキサン単位は、ヒドロキシ基及び/又はアルコキシ基も含有することができる。ヒド
ロキシ基及び/又はアルコキシ基を含有するこれらのシロキサン単位は、一般式ＲｎＳｉ
Ｏ(４－ｎ)／２を有するシロキサン樹脂中に通常見出される。これらのシロキサン樹脂中
の水酸基は、典型的にシロキサン単位上の加水分解性基と水との反応から生じる。アルコ
キシ基は、アルコキシシリル前駆体を用いた場合の不完全な加水分解からか、又はアルコ
ールと加水分解性基の交換から生じる。典型的には、フェニルシルセスキオキサン樹脂中
に存在する総ヒドロキシ基の重量％が最高で４０重量％である。
【００３６】
　フェニルシルセスキオキサン樹脂の分子量は、限定しないが、典型的に、ＧＰＣによっ
て測定して５００～１０,０００、あるいは５００～２,０００の数平均分子量（ＭＮ）で
ある。
【００３７】
　２５℃でのフェニルシルセスキオキサンの粘度は限定しないが、その粘度は、典型的に
１０００ｍＰａ.ｓ未満とすべきであり、あるいは５ｍＰａ.ｓ～５００ｍＰａ.ｓにわた
るべきである。しかしながら、調製用溶媒として以下に記載するような溶媒中に溶解すれ
ば、２５℃でより高い粘度を有する樹脂を用い得る。フェニルシルセスキオキサンを、純
粋な形態、溶液状態、又は適切なエマルション若しくは懸濁液の形態のいずれかで用い得
る。
【００３８】
　本発明のフェニルシルセスキオキサン樹脂を、一般式ＲｎＳｉＯ(４－ｎ)／２（式中、
Ｒはアルキル基又はアリール基であり、ｎは一般的に１．８未満である）を有するシロキ
サン樹脂を調製するために本技術分野で知られるいずれかの方法によって調製し得る。従
って、フェニルシルセスキオキサン樹脂は、シラン分子中に存在するハロゲン基又はアル
コキシ基のような３個の加水分解性基を有する少なくとも１種のフェニルシランを、シラ
ン分子中に存在するハロゲン基又はアルコキシ基のような２個又は３個の加水分解性基を
有する他の選択したアルキルシランで共加水分解することによって調製することができる
。例えば、フェニルシルセスキオキサン樹脂を、ジメチルジエトキシシランのようなアル
コキシシランをフェニルトリメトキシシラン、フェニルトリエトキシシラン又はフェニル
トリプロポキシシランで共加水分解することによって得ることができる。あるいは、アル
キルクロロシランをフェニルトリクロロシランで共加水分解して、本発明のフェニルシル
セスキオキサン樹脂を生成させることができる。典型的には、共加水分解をアルコール又
は炭化水素溶媒中で行う。これらの目的に適するアルコールとしては、メタノール、エタ
ノール、ｎ－プロピルアルコール、イソプロピルアルコール、ブタノール、メトキシエタ
ノール、エトキシエタノール又は類似するアルコールが挙げられる。同時に用いることも
できる炭化水素型溶媒の例としては、トルエン、キシレン又は類似する芳香族炭化水素；
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ヘキサン、ヘプタン、イソオクタン又は類似する線状若しくは部分的に分枝状の置換炭化
水素；及びシクロヘキサン又は類似する脂肪族炭化水素が挙げられる。
【００３９】
　アルキルシランとフェニルシランとの共加水分解の間に生成する樹脂中に所望のシロキ
シ単位を形成するために選択した付加的なオルガノシランを反応させることによって、上
述する付加的なＭ単位、Ｄ単位、Ｔ単位及びＱ単位をフェニルシルセスキオキサン樹脂中
に導入することができる。例えば、メトキシトリメチルシラン、ジメトキシジメチルシラ
ン、トリメトキシメチルシラン、テトラメトキシシラン（又は、各々に対応するエトキシ
又はクロロシラン）を反応させることが、アルキル－フェニルシルセスキオキサン樹脂中
にＭ単位、Ｄ単位、Ｔ単位又はＱ単位をそれぞれ導入するであろう。共加水分解反応中に
存在するこれらの付加的なシランの量は、上述するモル分率の定義を満たすように選択す
る。
【００４０】
　あるいは、Ｍシロキサン単位、Ｄシロキサン単位、Ｔシロキサン単位及びＱシロキサン
単位の反応を達成することが本技術分野で知られているいずれかの方法を用いて、オルガ
ノポリシロキサンとフェニルシルセスキオキサン樹脂を反応させることによって、フェニ
ルシルセスキオキサン樹脂を調製することができる。例えば、ジオルガノポリシロキサン
とフェニルシルセスキオキサン樹脂を、触媒の存在下での縮合反応によって反応させるこ
とができる。典型的には、出発樹脂を、芳香族炭化水素又はシロキサン溶媒中に入れる。
適切な縮合反応触媒は、水酸化カリウム及び水酸化ナトリウムのような金属水酸化物；シ
ラノレート、カルボキシレート及びカーボネートのような金属塩；アンモニア；アミン；
テトラブチルチタネートのようなチタネート；並びにそれらの組み合わせを含む塩基性触
媒である。典型的に、シロキサン樹脂の反応は、反応混合物を５０～１４０℃、あるいは
１００～１４０℃の温度まで加熱することによって達成される。この反応を、バッチプロ
セス、半連続式プロセス又は連続式プロセスで行うことができる。
【００４１】
　本発明のフェニルシルセスキオキサン樹脂は、((ＣＨ３)２ＳｉＯ３／２)ｘ(Ｃ６Ｈ５

ＳｉＯ３／２)ｙ単位（式中、ｘ及びｙは、それぞれ０．０５～０．９５の値を有し、た
だしｘ＋ｙの値は０．４０以上であることを条件とする）を含むフェニルシルセスキオキ
サン樹脂によって例示される。
【００４２】
　任意で、フェニルシルセスキオキサン樹脂を溶媒に溶解することができる。揮発性シロ
キサン溶媒又は有機溶媒を、水性エマルション組成物に加える前にフェニルシルセスキオ
キサン樹脂を溶解又は分散させるための任意成分として選択することができる。選択した
溶媒に成分（Ａ）が分散できる又は混和できることを条件として、いかなる揮発性シロキ
サン溶媒又は有機溶媒をも選択することができる。揮発性シロキサン溶媒は、環状ポリシ
ロキサン、線状ポリシロキサン又はそれらの混合物とすることができる。幾つかの代表的
な揮発性線状ポリシロキサンは、ヘキサメチルジシロキサン、オクタメチルトリシロキサ
ン、デカメチルテトラシロキサン、テトラデカメチルヘキサシロキサン及びヘキサデカメ
チルヘプタシロキサンである。幾つかの代表的な揮発性環状ポリシロキサンは、ヘキサメ
チルシクロトリシロキサン、オクタメチルシクロテトラシロキサン、デカメチルシクロペ
ンタシロキサン及びドデカメチルシクロヘキサシロキサンである。有機溶媒は、エステル
、メタノール、エタノール、イソプロパノール、ブタノール若しくはｎ－プロパノールの
ようなアルコール、アセトン、メチルエチルケトン若しくはメチルイソブチルケトンのよ
うなケトン；ベンゼン、トルエン若しくはキシレンのような芳香族炭化水素；ヘプタン、
ヘキサン若しくはオクタンのような脂肪族炭化水素；プロピレングリコールメチルエーテ
ル、ジプロピレングリコールメチルエーテル、プロピレングリコールｎ－ブチルエーテル
、プロピレングリコールｎ－プロピルエーテル若しくはエチレングリコールｎ－ブチルエ
ーテルのようなグリコールエーテル、エチルアセテート若しくはブチルアセテートのよう
なアセテート、ジクロロメタン、１,１,１－トリクロロエタン若しくはメチレンクロリド
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のようなハロゲン化炭化水素、クロロホルム、ジメチルスルホキシド、ジメチルホルムア
ミド、アセトニトリル、テトラヒドロフラン、又はホワイトスピリット、ミネラルスピリ
ット、イソドデカン、ヘプタン、ヘキサン若しくはナフサのような脂肪族炭化水素とし得
る。本明細書中で開示したようなシリコーンエマルションの状態の本発明に適する市販の
フェニルシルセスキオキサン樹脂としては、次の代表的で非限定的な例が挙げられる：Ｄ
ＯＷ ＣＯＲＮＩＮＧ(登録商標)３０３７及びＤＯＷ ＣＯＲＮＩＮＧ(登録商標)３０７４
（ダウコーニング社、ミシガン州、ミッドランド）。
【００４３】
　ケイ素含有材料は、あるいは、好ましくは水溶性アミノシランカップリング剤とアルキ
ルトリアルコキシシランとの水溶液の形態である、アミノシランとアルキルシランとの反
応生成物とすることもでき、ここで前記アルキルトリアルコキシシランは、例えばメチル
トリメトキシシラン、エチルトリメトキシシラン、プロピルトリメトキシシラン及びイソ
ブチルトリメトキシシランといったケイ素上にＣ１～Ｃ８アルキル基を有するアルキルト
リアルコキシシラン並びに各々ケイ素上にＣ１～Ｃ８アルキル基を有するアルキルトリア
ルコキシシランのブレンドからなる群より選択される。最も好ましいアルキルトリアルコ
キシシランは、メチルトリメトキシシラン、イソブチルトリメトキシシラン及びそれらの
ブレンドのうちのいずれかである。
【００４４】
　様々な従来の高水溶性シラン系カップリング剤を本発明に用いることができる。一般的
に、シランカップリング剤は、式：Ｅ(４－ｐ)ＳｉＤｎ（式中、Ｅは一価の有機基であり
、Ｄは加水分解性基であり、ｎは１、２又は３（最も好ましくは３である）である）のも
のである。Ｅは、アルキル基又はアリール基を含む様々な種類の有機基とすることができ
る。Ｄ基は、水の存在下で加水分解し、アセトキシ基、１～６個の炭素原子を有するアル
コキシ基及び２～８個の炭素原子を有するアルキルアルコキシ基を含む。シラン含有アミ
ノ基が好ましい。
【００４５】
　本発明の範囲に含まれる具体的なシランカップリング剤としては、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、Ｎ－(アミノエチルアミノメチル)フェ
ニルトリメトキシシラン、Ｎ－(２－アミノエチル)－３－アミノプロピルトリス(２－エ
チルヘキソキシ)－シラン、３－アミノプロピルトリメトキシシラン、トリメトキシシリ
ル－プロピルジエチレントリアミン、ビス(２－ヒドロキシエチル)－３－アミノプロピル
トリメトキシシラン及び２－メタクリルオキシエチルジメチル－[３－トリメトキシシリ
ルプロピル]アンモニウムクロリドが挙げられる。
【００４６】
　最も好ましいシランカップリング剤としては、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、３－アミノプロピルトリメトキシシラン及び四級アンモニウ
ム官能性シランが挙げられる。アミノシランとアルキルシランとの最も好ましい反応生成
物は市販されており、例えばＤＯＷ ＣＯＲＮＩＮＧ(登録商標)６１８４（ダウコーニン
グ社、ミシガン州、ミッドランド）である。
【００４７】
　アルキルトリアルコキシシランとアミノシランカップリング剤とは、適切な溶液を提供
するために、好ましくは約０．５：１～約３．０：１、好ましくは１．５：１．０～約２
．０：１．０のモル比で水溶液中に存在するべきである。上述する範囲を実質的に超える
モル比でアルキルトリアルコキシシラン及びシランカップリング剤を含有する水溶液は、
完全に満足がいくものではなく、実際にゲルを形成することが見出されている。
【００４８】
　アルキルトリアルコキシシラン及びシランカップリング剤は、水溶液の重量を基準とし
て約２～約４０重量％のレベルで水溶液中に存在することも好ましい。より具体的には、
アルキルトリアルコキシシラン及びシランカップリング剤が、水溶液の重量を基準として
約２．５～２０．０重量％のレベルで水溶液中に存在する。
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【００４９】
　疎水化剤として利用し得る樹脂エマルションは、好ましくは下記の組成のものである：
（Ａ）下記実験式
【化２】

（式中、Ｒは１～３０個の炭素原子を有する一価の有機基であり、Ｚは水素であるか又は
１～４個の炭素原子を有するアルキル基であり、ｘは０．７５～１．５の値を有し、ｙは
０．１～２．０の値を有する）を有し、２５℃で１～２０００ｍＰａ.ｓの粘度を有する
、１～７０重量％のシリコーン樹脂、
　（Ｂ）０～４０重量％のヒドロキシ末端ポリジオルガノシロキサン、
　（Ｃ）成分（Ａ）及び（Ｂ）の重量を基準として０．５～２０％の乳化剤、並びに
　（Ｄ）前記エマルションの重量を基準として０．００１～５％の水溶性塩、
であり、存在するならば任意の添加剤を含めて、組成物の総重量％が１００％である。
【００５０】
　樹脂エマルション組成物は、下記実験式
【化３】

（式中、Ｒは１～３０個の炭素原子を有する一価の有機基であり、Ｚは水素であるか又は
１～４個の炭素原子を有するアルキル基であり、ｘは０．７５～１．５の値を有し、ｙは
０．１～２．０の値を有する）を有し、２５℃で１～２０００ｍＰａ.ｓの粘度を有する
、１～７０重量％のシリコーン樹脂を含有する。
【００５１】
　本発明のエマルション中のシリコーン樹脂は、オルガノポリシロキサンである。オルガ
ノポリシロキサンは、通常それぞれＭ単位、Ｄ単位、Ｔ単位及びＱ単位と呼ばれる(Ｒ３

ＳｉＯ０．５)シロキシ単位、(Ｒ２ＳｉＯ)シロキシ単位、(ＲＳｉＯ１．５)シロキシ単
位又は(ＳｉＯ２)シロキシ単位（式中、Ｒは１～３０個の炭素原子を含有するいずれかの
有機基であり得る）から独立に選択されるシロキサン単位を含有するポリマーである。こ
れらのシロキシ単位を様々な様式で組み合わせて、環状、線状又は分枝状のオルガノポリ
シロキサン構造体を形成することができる。オルガノポリシロキサン構造体の化学特性及
び物理特性は、オルガノポリシロキサン中に存在するシロキシ単位の種類及び数に依存し
て、さまざまとすることができる。例えば、オルガノポリシロキサンを揮発性流体、低粘
度流体、高粘度流体/ガム、エラストマー又はゴムであり且つ樹脂とすることができる。
本発明のエマルション中のシリコーン樹脂として有用なオルガノポリシロキサンは、オル
ガノポリシロキサンが上述の実験式を有することを条件として(Ｒ３ＳｉＯ０．５)シロキ
シ単位、(Ｒ２ＳｉＯ)シロキシ単位、(ＲＳｉＯ１．５)シロキシ単位又は(ＳｉＯ２)シロ
キシ単位のいかなる組み合わせをも有し得る。
【００５２】
　あるいは、シリコーン樹脂（Ａ）を、平均式[Ｒ２ＳｉＯ２／２]ａ[Ｒ２Ｓｉ(ＯＺ)Ｏ

１／２]ｂ[Ｒ１ＳｉＯ３／２]ｃ[Ｒ１Ｓｉ(ＯＺ)Ｏ２／２]ｄ[Ｒ１Ｓｉ(ＯＺ)２Ｏ１／２

]ｅ（式中、下付きのａ、ｂ、ｃ、ｄ及びｅはオルガノポリシロキサン中のシロキシ単位
のモル分率であり、ａは０～０．４であり、ｂは０～０．２であり、ｃは０．１～０．８
であり、ｄは０．１～０．８であり、ｅは０．０１～０．２であり、ただしａ＋ｂは０～
０．４でありｃ＋ｄ＋ｅは０．６～１．０であり；Ｒは１～３０個の炭素原子を有する一
価の有機基であり、Ｒ１は１～１８個の炭素原子を含有するアルキル又はアリール基であ
り、Ｚは水素であるか又は１～４個の炭素原子を有するアルキル基である）を含むオルガ
ノポリシロキサンとし得る。
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【００５３】
　前記樹脂中のシロキシ単位は、いかなる順番であってもよい。言い換えると、この式は
、式中に指定したシロキシ単位の順序性を暗示しない。更に、オルガノポリシロキサンは
、該エマルション中のシリコーン樹脂として用いられるオルガノポリシロキサンが２５℃
で１～２０００ｍＰａ.ｓの粘度を有することを条件として、付加的な(Ｒ３ＳｉＯ０．５

)シロキシ単位、(Ｒ２ＳｉＯ)シロキシ単位、(ＲＳｉＯ１．５)シロキシ単位又は(ＳｉＯ

２)シロキシ単位を含有し得る。
【００５４】
　成分（Ａ）として有用なシリコーン樹脂は、既知の方法によって調製し得るが、典型的
には、環状シロキサンの開環反応とそれに続くアルコキシシランでの加水分解重縮合又は
それに続くアルコキシシランの加水分解重縮合によって調製される。両手順において、開
環反応、加水分解反応及び縮合反応は、酸性的に又は塩基性的に触媒することができる。
これらの反応に次いで、触媒中和、副産物アルコールの蒸留除去、溶媒の濾過及び除去を
行い、所望の生成物を提供する。
【００５５】
　例えば、アルキル官能性シリコーン樹脂を、５０～９０重量％のアルキルトリアルコキ
シシラン、ジアルキルジアルコキシシラン及び/又は環状シロキサンの混合物を調製する
こと、その混合物を最高５０重量％の極性溶媒中に溶解させることによって、製造するこ
とができる。典型的には、極性溶媒を、限定しないが、メタノール、エタノール、プロパ
ノール、イソプロパノール及び/又はブタノールとすることができる。この混合物を、次
いで適切な酸触媒を用いて脱イオン水（１～２０重量％）と反応させる。酸触媒の例とし
ては、限定しないが、０．０５重量％トリフルオロメタンスルホン酸（ＴＦＭＳＡ）又は
塩酸が挙げられる。この反応に次いで、触媒中和、副産物アルコールの蒸留除去を行う。
次いで、この混合物を濾過し加熱して、所望のアルキル官能性樹脂を得る。典型的に、ア
ルキル基はＣ１－Ｃ１８からなり、典型的なアルコキシ基はヒドロキシ、メトキシ、エト
キシ及び/又はイソプロポキシである。
【００５６】
　あるいは、シリコーン樹脂を、５０～９０重量％のアルキルトリアルコキシシラン、ジ
アルキルジアルコキシシラン及び/又は環状シロキサンの混合物を調製すること、この混
合物を最高５０重量％の極性溶媒中に溶解することによって製造することができる。典型
的には、極性溶媒を、限定しないが、メタノール、エタノール、プロパノール、イソプロ
パノール及び/又はブタノールとすることができる。この混合物を、次いで触媒量の水酸
化カリウム水溶液又は本技術分野で既知の別の適切な塩基触媒を用いて１～２０重量％の
脱イオン水で加水分解する。例としては、限定しないが、ナトリウムメチレート及びカリ
ウムシラノレートが挙げられる。この反応に次いで、触媒中和、副産物アルコールの蒸留
除去を行う。触媒は、ＨＣｌ水溶液（又は、酢酸のような他の適切な酸）で中和すること
ができる。次いで、この混合物を濾過し溶媒除去して、所望のアルキル官能性樹脂を得る
。典型的に、アルキル基はＣ１－Ｃ１８からなり、アルコキシ基はヒドロキシ、メトキシ
、エトキシ及び/又はイソプロポキシである。
【００５７】
　本発明において成分（Ａ）として適するシリコーン樹脂の代表的で非限定的な例として
は、
[(ＣＨ３)ＳｉＯ３／２]ｃ[(ＣＨ３)Ｓｉ(ＯＣＨ３)Ｏ２／２]ｄ[(ＣＨ３)Ｓｉ(ＯＣＨ３

)２Ｏ１／２]ｅ、
[(ＣＨ３)２ＳｉＯ２／２]ａ[(ＣＨ３)２Ｓｉ(ＯＣＨ３)Ｏ１／２]ｂ[(ＣＨ３)ＳｉＯ３

／２]ｃ[(ＣＨ３)Ｓｉ(ＯＣＨ３)Ｏ２／２]ｄ[ＣＨ３Ｓｉ(ＯＣＨ３)２Ｏ１／２]ｅ、
[Ｒ２ＳｉＯ３／２]ｃ[Ｒ２Ｓｉ(ＯＣＨ３)Ｏ２／２]ｄ[Ｒ２Ｓｉ(ＯＣＨ３)２Ｏ１／２]
ｅ、
[(ＣＨ３)２ＳｉＯ２／２]ａ[(ＣＨ３)２Ｓｉ(ＯＣＨ３)Ｏ１／２]ｂ[Ｒ２ＳｉＯ３／２]

ｃ[Ｒ２Ｓｉ(ＯＣＨ３)Ｏ２／２]ｄ[Ｒ２Ｓｉ(ＯＣＨ３)２Ｏ１／２]ｅ



(15) JP 2013-523915 A 2013.6.17

10

20

30

40

50

（式中、Ｒ２はｎ－オクチル又はメチルであり、ａ、ｂ、ｃ、ｄ及びｅは上で定義した通
りである）が挙げられる。
【００５８】
［（Ｂ）ヒドロキシ末端ポリジオルガノシロキサン］
　本発明のエマルションは０～４０重量％のヒドロキシ末端ポリジオルガノシロキサンを
含有する。このように、成分（Ｂ）は任意であるが、存在する場合は下記一般式
[Ｒ２Ｓｉ(ＯＨ)Ｏ１／２][Ｒ２ＳｉＯ２／２]ｚ[ＳｉＲ２(ＯＨ)Ｏ１／２]
（式中、Ｒは１～３０個の炭素を含有する有機基であり、ｚは重合度を表し２以上である
）を有するポリジオルガノシロキサンである。典型的に、ヒドロキシ末端ポリジオルガノ
シロキサンは、１～５００、あるいは５～２００、あるいは１０～１００の重合度（ｚ）
を有するヒドロキシ末端ポリジオルガノシロキサンである。
【００５９】
［（ｃ）乳化剤］
　本発明のエマルションは、成分（Ａ）及び（Ｂ）の累積重量を基準として０．５～２０
％の乳化剤を含有する。本発明のエマルションは、いずれかの種類、すなわち陰イオン性
、陽イオン性、非イオン性及び両性の乳化剤によって調製することができるが、ポリビニ
ルアルコール（ＰＶＡ）が皮膜形成システムを達成するのに特に有効である。例えば、成
分（Ａ）及び（Ｂ）を、非イオン界面活性剤又は１０～１８の範囲の総ＨＬＢを有する非
イオン界面活性剤の組み合わせを用いることによって乳化することができ、生成したエマ
ルションは、水分蒸発に際して、液体又は半固化皮膜を中性基材上にもたらす。
【００６０】
　有効なＰＶＡとしては、ガス相クロマトグラフィー（ＧＰＣ）によって測定して、６０
０～４０００、好ましくは２５００～４０００の重合度（ＰＷ）又は３０,０００～２０
０,０００の重量平均分子量ＭＷと７０～９８モル％、好ましくは８０～９５モル％の加
水分解度（アセテートから）とを有するものが挙げられる。活性ＰＶＡの使用レベルは、
成分（Ａ）及び（Ｂ）の総重量を基準として０．５～２０％、あるいは２～１０％にわた
る。
【００６１】
［（Ｄ）水溶性塩］
　本発明のエマルションは、エマルションの重量を基準として０．００１～５％の水溶性
塩を含有する。水溶性有機又は無機塩は、エマルションの重量を基準として０．００１～
５％の活性レベルで本発明の水性相を中性からわずかにアルカリ性にする。用いることが
できる水溶性塩の例としては、カーボネート、カルボン酸、リン酸及び酢酸のアルカリ金
属塩、アルカリ土類金属塩及びアンモニウム塩が挙げられる。アミンも有効であり、例と
しては、アルカリアミン、ジエチルアミン、トリエチルアミン、エチレンジアミン、モノ
エタノールアミン、ジエチルエタノールアミン及びトリエタノールアミンが挙げられる。
エマルションの重量を基準として０．０１～０．２％の活性使用レベルの炭酸ナトリウム
又は重炭酸ナトリウムが特に有効である。
【００６２】
　アルカリ性塩の代わりに、エマルションをわずかに酸性にする有機酸又は無機酸も組み
込むことができ、水分除去に際してべたつかない不粘着性皮膜も生じる。しかしながら、
７～１１のアルカリ性ｐＨが好ましい。酸性範囲又は塩基性範囲のより高活性なｐＨは、
エマルション又は樹脂の安定性に悪影響を及ぼさない限り、可能である。
【００６３】
［プロセス］
　成分（Ａ）（Ｂ）（Ｃ）（Ｄ）と水又は一部の水とを混ぜ合わせる順番は重要ではない
。これら成分の混合物を次いで、ローターステーターミキサー、ホモジナイザー、ソノレ
ーター、マイクロフルイダイザー、コロイドミル、高速スピニング加工若しくは高せん断
力を付与するブレードを装備した混合容器のような装置において高せん断、又は超音波処
理に供する。最終水性エマルションを中性からわずかにアルカリ性又は酸性にする水溶性
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塩（ｄ）を、高せん断に先立って水相に加えるか、又は高せん断を行われた後のエマルシ
ョンに加えることができる。後者の手順は、エマルションにより良好な安定性を提供する
。
【００６４】
　充填剤、泡制御剤、抗凍結剤及び殺生物剤のような他の添加剤もエマルションに組み込
むことができる。
【００６５】
　本明細書中で先述した疎水化剤は、代替的に、アミノシランかアミノシロキサンと組み
合わせて、又は少なくとも１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミノ基を含む場
合は前記アミノシラン及び前記アミノシロキサンの不在下で、１分子あたり少なくとも２
個のＳｉ－Ｈ結合を有するポリジオルガノシロキサンポリマーとし得る。言い換えると、
１分子あたり少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有するポリジオルガノシロキサンポリマー
は、アミノシランと若しくはアミノシロキサンと組み合わせることができ、又は少なくと
も１種の有機結合剤（ｂ）自体が一級若しくは二級アミノ基を含む場合には１分子あたり
少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有するポリジオルガノシロキサンポリマーをアミノシラ
ン若しくはアミノシロキサンと組み合わせる必要が無い。
【００６６】
　ポリジオルガノシロキサンは、線状でも環状でもよく、ある程度の分枝を含有し得るが
、好ましくは該ポリマー中の大部分の基が前述のようなＤ基である。該ポリマーは、少な
くとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有する線状ポリジオルガノシロキサンポリマーとし得る。線
状のポリマーの場合には、Ｓｉ－Ｈ結合を末端基上に配置し得るが、これは必須ではない
。少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有する線状ポリジオルガノシロキサンポリマーの好ま
しい一例を下記に示す：
【化４】

（式中、各Ｒは同一又は異なっており１～８個の炭素原子を有する炭化水素基を表し、ａ
は２０～５００の平均値あるいは２０～２００の平均値を有する）。上記一般式のポリシ
ロキサンは、主としてメチル水素シロキサンＤ単位からなるべきであるが、疎水性能に影
響しない限りは他の種のシロキサン単位、例えばジメチルシロキサン単位を含有し得る。
全シロキサン単位の好ましくは少なくとも２５％、より好ましくは少なくとも５０％がメ
チル水素単位である。
【００６７】
　あるいは、少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有するポリジオルガノシロキサンポリマー
を環状とし得る。かかる環状ポリマーは、１分子あたり少なくとも２個のメチル水素シロ
キサンＤ単位を有し、典型的には少なくとも４個のＤ基、典型的には４～１００個のＤ基
を含有する。
【００６８】
　更に代替的には、少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有するポリジオルガノシロキサンポ
リマーをシロキサン系コポリマーとし得る。少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有するポリ
ジオルガノシロキサンポリマーを、溶液として、又はエマルション若しくは懸濁液の形態
で、純粋に用い得る。
【００６９】
　結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミノ基を含有しない場合、少なくとも２個のＳｉ－



(17) JP 2013-523915 A 2013.6.17

10

20

30

40

50

Ｈ結合を有するポリジオルガノシロキサンポリマーをアミノシラン又は四級アンモニウム
官能性シランと組み合わせて利用する。いずれか適切なアミノシラン（すなわち、一級、
二級、三級又は四級アンモニウム官能性シラン）を利用することができるが、適切なアミ
ノシラン及び四級アンモニウム官能性シランの好ましい例は、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－(２－アミノエチル)－３－
アミノプロピルトリメトキシシラン；Ｎ－(２－アミノエチル)－３－アミノ－２－メチル
プロピルジメトキシメチルシラン；３－アミノプロピルジエトキシメチルシラン；トリメ
トキシシリル－プロピルジエチレントリアミン；及び(トリメトキシシリル)プロピルジメ
チルオクタデシルアンモニウムクロリドであり、最も好ましくは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である。少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有す
るポリジオルガノシロキサンポリマーと組み合わせて存在する場合、アミノシラン又は四
級アンモニウム官能性シランは、無溶媒で又は扱いやすくするために水溶液で組成物に加
えることができ、好ましくは、組成物の０．０１～０．３重量％の量で存在する。
【００７０】
　更に、本発明に１分子あたり少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有するポリジオルガノシ
ロキサンポリマーを使用する場合、触媒を利用して反応速度を促進し得る。水を用いてＳ
ｉ－Ｈ結合の反応を促進してシラノール又はシラノールの縮合体を形成することが知られ
ているいずれかの触媒を用いることができる。典型的には、かかる触媒は、ＨＣｌ、Ｈ２

ＳＯ４、酸性白土、ルイス酸（例えば、ＺｎＣｌ２、ＭｇＣｌ２、ＢＦ３）のような酸又
はＫＯＨ、ＮａＯＨ、ＮＨ３、ＲＯＮａ、ＲＯＫ、Ｍ３ＳｉＫ、シリコネート（例えば、
メチルシリコネート）、アミン（例えば、ピペリジン）のような塩基である。
【００７１】
　いずれか適切なアミノシロキサンを利用し得る。アミノシロキサンは、１個又は複数個
のアミノ基を含有することができ、典型的には、少なくとも１個のアミノ基を有するポリ
ジメチルシロキサンである。好ましくは、アミノ基が一級又は二級アミノ基である。アミ
ノシロキサンの粘度は、２５℃で、好ましくは５～１００００ｍＰａ.ｓ、好ましくは１
０～１０００ｍＰａ.ｓである。
【００７２】
　結合剤（ｂ）が一級又は二級アミノ基を含有する場合、少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合
を有するポリジオルガノシロキサンポリマーを上述するアミノシランの不存在下で利用す
る。これは、例えば、結合剤（ｂ）が尿素ホルムアルデヒド樹脂等のような材料を含む場
合の事例であり得る。
【００７３】
　様々な用途において良好な撥水剤であることが知られている様々なシリコーンを、ホッ
トプレスを用いて配向性ストランドボードパネルを作製するプロセスの間に加えた。シリ
コーンのレベルはおよそ０．５重量％であり、ボード全体を５％の樹脂を用いて調製した
。参考として、１．５％の有機ワックスを含有する参考ボードを使用した。驚くべきこと
に、ある種の　を含有するボードの端の厚さ膨潤は、２４時間の浸水（ＡＳＴＭ　Ｄ１０
３７－０６ａに準拠して行った試験）について、参考物と対比して著しく低減した。主と
してポリジメチル鎖及びアルキルシランに基づく他のシリコーンは、ワックスを含有する
参考物と同様又はそれに劣る性能を示した。
【００７４】
　改善を評価する為に必要な実験及び試行は容易に何百に達し得ることから、ＯＳＢの形
成物における改善を評価するために、フルサイズの工場規模のボードを生産することは実
用的でない。ＯＳＢ複合材料ボードを作製するための数多くのスケールダウンしたプロセ
スが存在するが、これらは、大部分が木材系複合材料の研究を専門とする大きな大学又は
研究所で実施されている。これらのスケールダウンしたプロセスは、実験室研究にとって
効率的に実施できるよりも依然はるかに大規模であり、これらの施設を使用することはＳ
ｉ系添加剤の評価に著しい費用と時間の要因を加えるであろう。　　　
【００７５】
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［実施例１：実験室規模のボード生産］
　工場で用いられている作業を完全に模倣することは実用的でないが、基礎的作業を実験
室規模で利用して、より小型の複合材料ボードを作製することは可能である。要約すると
、ボードを作製する実験室規模の方法は、以下の工程を有する。
（１）ストランド生成：木材ストランドは、特殊機械を用いて木を切断及び加工して有用
なサイズ及び形状のストランドを生成させることによって商業的に製造される。ストラン
ドのサイズは、かなり異なるが、典型的に長さが１”～６”（２．５４ｃｍ～１５．２４
ｃｍ）でアスペクト比（長さ対幅）が３：１以上で典型的厚みは約０．０１～０．０５厚
（０．２５～１．２７ｍｍ）である。材種も異なり；通常種としては、限定しないが、マ
ツ、アスペン、オーク、カエデ、モミ及びゴムの品種が挙げられる。実験室評価のために
、商用に生産されたストランドを更に切断しておよそ１：１のアスペクト比を得て、スト
ランドのサイズを約１”×１”（２５．４ｍｍ×２５．４ｍｍ）とすることを目標とする
。
（２）乾燥：予備乾燥したストランドを、制御した温度及び湿度の室内で数日間慣らして
、これらの条件下で６％～８％の水分含量まで平衡化した。
（３）コーティング：ストランドを、内部のバッフル及びベントをローラー上で回転でき
るように改変した金属のバケツ又は容器の中に置く。一端は、ストランドを連続的に転が
す間に適切なスプレーガンを用いて樹脂接着剤及び他の添加剤をそこから噴霧することが
できる開口部を有する。容器を通る前向きの空気流が存在して均一なコーティングを可能
にするように条件を制御する。ストランドに施す材料の量を直接重量測定によって決定し
、経験上、その重量は噴霧時間と相関して効率を向上させることができる。
（４）マット組み立て：コーティングしたストランドを、フレークが水平位に敷かれて奥
行きが数層の均一なマットを生成するような形状に注意深く置く。この形状はエラストマ
ー材料の多重層で構成されており、このマットをコールドプレスして、引き続き形状の厚
みを低減して、更に圧縮したが未硬化であるマットを作製する（これは、必要に応じプレ
ス加硫の前に均一な厚み及び密度をもたらす検査及び調整を考慮する）。
（５）圧縮したマットを加熱した実験室液圧プレス中に置く。プレスは、密閉すると、使
用した樹脂系を硬化するのに充分な温度を維持しながら、所定の加圧量を付与する。様々
な条件を用いることができるが、有用な条件一式は、１５０℃の温度及び４００～５００
ｐｓｉの圧力（２７５８ｋＰａ～３４４８ｋＰａ）を使用することである。これは、目標
の密度（３５～５０Ｉｂ/立方フィート（５６０．７ｋｇｍ－３～８０１．９ｋｇｍ－３

））の均一なボードを形成している。
（６）細目の刃（合板又は複合材に適する又は推奨される刃の製品）を装着した標準的な
小売のこぎりを用いて、ボードを、厚さ膨潤性能及びはく離強さを評価するのに使用可能
なサイズまで整形する。
【００７６】
　例えば、本発明に関連して、１種類の結合剤（接着剤）樹脂のみを利用している簡略化
したＯＳＢ設計を用いて、設計の影響又は成分相互作用を最小化した。樹脂レベルを一定
に保ち、次に記載するように、疎水化剤はワックス又はシリコーン種であった：
・１００部の木材ストランド
・５部のｐＭＤＩ樹脂１

・１．５部のスラックワックス
・０．５部のシリコーン添加剤。
【００７７】
　吸水率及び厚さ膨潤率、比重、表面に垂直な張力（はく離強さ）並びに他の測定した特
性を、ＡＳＴＭ　Ｄ－１０３７－０６ａに合致した方法を用いて評価した。
【００７８】
［実施例２：比較性能］
　表１では、実施例１のＯＳＢの実験室規模方法を用い、添加剤を変えることによって、
下記比較例はシリコーン対ワックスの性能を示している。
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【００７９】
【表１】

【００８０】
　添加剤１は、水に２０％の活性含量まで希釈した、メトキシ停止した（(エチレンジア
ミンプロピル)トリメトキシシランとメチルトリメトキシシランとの反応生成物）アミノ
シルセスキオキサンである。
　添加剤２は、本発明で（本発明の優先権書類時に）開示した樹脂エマルションに一致す
る市販の樹脂エマルションであるＤｏｗ　Ｃｏｒｎｉｎｇ(登録商標)ＩＥ－２４０４エマ
ルションである。
　添加剤３は、０．０２％３－(トリメトキシシリル)プロピルジメチルオクタデシルアン
モニウムの存在下で２０％の活性含量まで水に希釈したトリメチル末端メチル水素シロキ
サンのエマルションである。
　添加剤４は、０．０２％の加水分解Ｎ－(２－アミノエチル)－３－アミノプロピルトリ
メトキシシランの存在下で２０％の活性含量まで水に希釈した、ポリビニルアルコールエ
マルションを含むエマルション状態の、２５℃で３０ｍＰａ.ｓの粘度を有するトリメチ
ル末端メチル水素シロキサンポリマーである。
　Ｃ１は、およそ６０％の活性含量のスラックスワックスのエマルションである。
　Ｃ２は、２０％の活性含量まで水に希釈した、汎用シリコーン撥水剤であるＤｏｗ　Ｃ
ｏｒｎｉｎｇ(登録商標)ＩＥ６６８３である（すなわち２０重量％のＤｏｗ　Ｃｏｒｎｉ
ｎｇ(登録商標)ＩＥ６６８３及び８０重量％の水）。
　Ｃ３は、２０％の活性含量まで水に希釈したｎ－オクチルシルセスキオキサンのエマル
ションである。
　Ｃ４は、２０％の活性含量まで水に希釈したＤｏｗ　Ｃｏｒｎｉｎｇ(登録商標)２－１
２５１である。
　Ｃ５は、２０％の活性含量まで水に希釈した、２５℃で３０ｍＰａ.ｓの粘度を有する
トリメチル末端メチル水素シロキサンポリマーのポリビニルアルコール中エマルションで
ある。
【００８１】
　木材パーティクルボード生産の間に、適切な前駆体及び触媒反応を用いることによって
、シリコーン樹脂材料をインサイチュで形成する又は生成させる。前駆体は、木材ボード
製造の間に高温で用いるため、揮発性でないことが好ましい。トリメチルシリル末端ポリ
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ジメチルシロキサン（ＰＤＭＳ）のような全く反応性でない線状シリコーンは、所望の改
善を示さない。
【００８２】
［実施例３：試験的設備で製造したＯＳＢ］
　アスペンのストランドを、除湿乾燥炉中で乾燥させて８％の水分含量まで平衡化した。
高分子ジフェニルメタンジイソシアネート（ｐＭＤＩ）樹脂（ＨｕｎｓｔｍａｎからＲｕ
ｂｉｎａｔｅ　Ｍの商標で供給された）を用いて、ボードを生産した。対象の樹脂使用量
は４％（絶乾木材重量を基準として）であった。ホットプレスを４００゜Ｆのプレート温
度で使用することによって、３４インチ（８６．３６ｃｍ）×３４インチ（８６．３６ｃ
ｍ）のサイズで０．７１５インチ（１．８２ｃｍ）の厚みのボードを生産した。
　実施例２の添加剤４を０．２％含有するボードを調製して、添加剤を含有しない参考物
と比較した。６インチ（１５．２４ｃｍ）×６インチ（１５．２４ｃｍ）の試験片を用い
、ＡＳＴＭ　Ｄ１０３７－０６に準拠して、吸水率及び厚さ膨潤率を測定した。ＡＳＴＭ
　Ｄ１０３７－９９に準拠して、はく離強さを測定した。表２は、添加剤４を用いて作製
した３枚のボード及び添加剤を含有しない３枚の参考ボードについての平均結果を示す。
【００８３】
【表２】

【００８４】
　この結果は、添加剤４が、はく離強さを低減することなくＯＳＢの吸水率及び端の厚さ
膨潤率を低減したことを示している。
【００８５】
［実施例４：パーティクルボード用途についてのボード強度］
　尿素ホルムアルデヒド樹脂（６７．８％の固形分を有し、Ｄｙｎｅａから供給された）
と実施例２に記載した添加剤２（５０％を超える活性エマルション）と添加剤５（Ｄｏｗ
　Ｃｏｒｎｉｎｇ(登録商標)ＳＦ７５、市販のメチル水素シロキサン６０％活性エマルシ
ョン）とを用いて、下記混合物を調製した。
【００８６】

【表３】

【００８７】
　注目すべきは、添加剤５の場合、必須アミノ（Ｎ－Ｈ含有）基が樹脂によって提供され
て別個のアミノシラン等によって提供されない。
【００８８】
　自動結合評価システム（ＡＢＥＳ）を用いて、これら混合物を評価した。このシステム
は、自動で２枚のベニヤ（２５ｍｍ×１００ｍｍサイズのブナ材）を樹脂と一緒に圧縮し
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、冷却し、引っ張るものである。次のパラメータを用いた：１回の引張あたり０．２５ｇ
の樹脂又は樹脂/添加剤混合物；プレート温度２００℃；プレス時間１５秒；引張速度１
ｍｍ/分。
　下記の表は、異なる配合組成に対する引張強度を示す。得られた値は、評価した２０個
の試料の平均である。
【００８９】
【表４】

【００９０】
　この結果は、驚くべきことに樹脂の引張強度が増加したことを示している。これら添加
剤を用いて、同じ樹脂を用いたパーティクルボードを調製した。
【手続補正書】
【提出日】平成24年10月25日(2012.10.25)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）リグノセルロース片と、
　（ｂ）１種以上の有機結合剤と、
　（ｃ）(i)フェニルシルセスキオキサン樹脂、(ii)アミノシランとアルキルシランとの
反応生成物、(iii)樹脂エマルション、並びに、(iv)アミノシラン若しくはアミノシロキ
サンと組み合わせるか、又は少なくとも１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミ
ノ基を含む場合には該アミノシラン及び該アミノシロキサンの不存在下で、１分子あたり
少なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンポリマー、から選択され
るケイ素含有材料の形態の疎水化剤と、
を含むリグノセルロース複合組成物であって、
　前記疎水化剤は、該組成物の約０．０５～３重量％の量で該組成物中に存在し、任意で
ワックスを含まない組成物。
【請求項２】
　前記リグノセルロース片（ａ）が、チップ、削りくず、ストランド、スクリム、ウエハ
ー、繊維、おがくず、バガス、わら及び木毛から選択される、請求項１に記載のリグノセ
ルロース複合組成物。
【請求項３】
　前記有機結合剤（ｂ）が、１種以上のフェノールホルムアルデヒド（ＰＦ）樹脂、尿素
ホルムアルデヒド（ＵＦ）樹脂、メラミン－尿素－ホルムアルデヒド（ＭＵＦ）、メラミ
ン－ホルムアルデヒド樹脂、レゾルシノール－ホルムアルデヒド樹脂、イソシアネート/
ウレタン樹脂ポリ(ビニルアセテート)（ＰＶＡ）及び高分子メチレンジフェニルジイソシ
アネート（ｐＭＤＩ）から選択される、請求項１又は２に記載のリグノセルロース複合組
成物。
【請求項４】
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　前記疎水化剤（ｃ）が、少なくとも１個の式(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／２)のシロキシ単位を
有するフェニルシルセスキオキサン樹脂である、請求項１～３のいずれか１項に記載のリ
グノセルロース複合組成物。
【請求項５】
　前記フェニルシルセスキオキサン樹脂が、少なくとも４０モル％の式(Ｒ’２ＳｉＯ２

／２)ｘ(Ｃ６Ｈ５ＳｉＯ３／２)ｙ（式中、ｘ及びｙは、モル分率を表して０．０５～０
．９５の値を有し、Ｒ’は、１～８個の炭素原子を有する一価の炭化水素基である）を持
つシロキシ単位を含む平均式を有する、請求項４に記載のリグノセルロース複合組成物。
【請求項６】
　前記疎水化剤（ｃ）が、アルキルトリアルコキシシランと、
・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、
・Ｎ－(２－アミノエチル)－３－アミノプロピルトリエトキシシラン、
・３－アミノプロピルトリメトキシシラン及び
・３－アミノプロピルトリエトキシシラン
から選択されるアミノシランとの反応生成物である、請求項１～３のいずれか１項に記載
のリグノセルロース複合組成物。
【請求項７】
　その組成が、
　（Ａ）下記実験式を有し、
【化１】

（式中、
・Ｒは１～３０個の炭素原子を有する一価の有機基であり、
・Ｚは水素であるか又は１～４個の炭素原子を有するアルキル基であり、
・ｘは０．７５～１．５の値を有し、
・ｙは０．１～２．０の値を有する）
２５℃で１～２０００ｍＰａ.sの粘度を有する、１～７０重量％のシリコーン樹脂、
　（Ｂ）０～４０重量％のヒドロキシ末端ポリジオルガノシロキサン、
　（Ｃ）成分（Ａ）及び（Ｂ）の重量を基準として０．５～２０％の乳化剤、並びに
　（Ｄ）前記エマルションの重量を基準として０．００１～５％の水溶性塩、
であり、総重量が１００％である、請求項１～３のいずれか１項に記載のリグノセルロー
ス複合組成物。
【請求項８】
　前記疎水化剤が、少なくとも２個のＳｉ－Ｈ結合を有する下記式の線状ポリジオルガノ
シロキサンポリマーであり、

【化２】

（式中、各Ｒは、同一又は異なり１～８個の炭素原子を有する炭化水素基を表し、ａは２
０～２００の平均値を表す）
　上記一般式のポリシロキサンは、主としてメチル水素シロキサンＤ単位からなるが、疎
水化性能に影響しないことを条件として、他の種のシロキサン単位、例えばジメチルシロ
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キサン単位を含有してもよく、
　全シロキサン単位の好ましくは少なくとも２５％、より好ましくは少なくとも５０％が
メチル水素単位である、請求項１～３のいずれか１項に記載のリグノセルロース複合組成
物。
【請求項９】
　前記疎水化剤が、１分子あたり少なくとも２個のメチル水素シロキサンＤ単位を有し、
少なくとも４個のＤ基を有する環状ポリジオルガノシロキサンポリマーである、請求項１
～３のいずれか１項に記載のリグノセルロース複合組成物。
【請求項１０】
アミノシランを含有する、請求項８又は９に記載のリグノセルロース複合組成物。
【請求項１１】
　上記組成物を硬化すること等によって作製した、リグノセルロース複合製品。
【請求項１２】
　合板、ＯＳＢ（配向性ストランドボード）、ＭＤＦ中密度ファイバーボード及びパーテ
ィクルボードから選択される、請求項１１に記載のリグノセルロース複合製品。
【請求項１３】
　（ａ）リグノセルロース片と、
　（ｂ）１種以上の有機結合剤と、
　（ｃ）(i)フェニルシルセスキオキサン樹脂、(ii)アミノシランとアルキルシランとの
反応生成物、(iii)樹脂エマルション並びに(iv)アミノシラン若しくはアミノシロキサン
と組み合わせるか、又は少なくとも１種の有機結合剤（ｂ）が一級若しくは二級アミノ基
を含む場合には前記アミノシラン及び前記アミノシロキサンの不存在下で、１分子あたり
少なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンポリマー、から選択され
るケイ素含有材料の形態の疎水化剤とを混合する工程と、
　生成した混合物を未硬化生成物へ形成し、続いて前記未硬化生成物を約１００℃～約２
５０℃の温度で圧縮して、結合剤を固めてリグノセルロース片をまとめて結合する工程と
を備える、該製品を製造する方法。
【請求項１４】
　リグノセルロース複合組成物の約０．１～１０重量％の量での、
　(i)フェニルシルセスキオキサン樹脂、
　(ii)アミノシランとアルキルシランとの反応生成物、
　(iii)樹脂エマルション及び
　(iv)１分子あたり少なくとも２個のＳｉ－Ｈ基を有するポリジオルガノシロキサンポリ
マー、
から選択されるケイ素含有材料の形態である疎水化剤の使用。
【請求項１５】
　０％のワックスを含有する、請求項１～１０のいずれか１項に記載のリグノセルロース
複合組成物。
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