
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（Ａ）有機イソシアナート系化合物と（Ｂ）ポリエーテルポリオールおよび（Ｃ） (a) 
一般式（１）
【化１】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
〔式（１）中、Ｒ 1  ～Ｒ 5  は水素原子またはアルキル基を表し、Ｘ 1  は水素原子、アルキ
ル基、アルコキシ基、アラルキル基またはハロゲン原子を表し、Ｘ 2  およびＸ 3  は水素原
子、アルキル基、アルコキシ基またはハロゲン原子を表す〕で表されるサリチル酸誘導体
、（ｂ）一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体の塩、（ｃ）一般式（２）
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【化２】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
〔式（２）中、Ｒ 6  ～Ｒ 9  は水素原子またはアルキル基を表し、Ｘ 1  は水素原子、アルキ
ル基、アルコキシ基、アラルキル基またはハロゲン原子を表し、ｍは０または１を表し、
ｎは１または２を表す〕で表されるサリチル酸誘導体、および 一般式（２）で表さ
れるサリチル酸誘導体の塩からなる群から選ばれた少なくとも一種の内部離型剤を含有す
るリグノセルロース成形板用接着剤。
【請求項２】
ポリエーテルポリオール（Ｂ）が、その分子中、窒素原子の割合が全体の０．１～１２．
０％、官能基数が２～８、－（ＣＨ 2  ＣＨ 2  Ｏ）－の繰り返し単位が５～７０重量％であ
り、かつ、有機イソシアナート系化合物（Ａ）の１００重量部に対しポリエーテルポリオ
ール（Ｂ）が１～７０重量部、ポリエーテルポリオール（Ｂ）の１００重量部に対し内部
離型剤（Ｃ）が１～１５０重量部であることを特徴とする請求項１記載のリグノセルロー
ス成形板用接着剤。
【請求項３】
ポリエーテルポリオール（Ｂ）が、モノエタノールアミン、ジエタノールアミン、トリエ
タノールアミン、エチレンジアミン、ジエチレントリアミン、オルソトルエンジアミン、
メタトルエンジアミン、ジフェニルメタンジアミンおよびポリフェニルポリメチレンポリ
アミンの中から選ばれる少なくとも一種の化合物にアルキレンオキサイドを付加し、この
アルキレンオキサイドのうち酸化エチレンの付加含量がポリエーテルポリオールに対し５
～７０重量％であることを特徴とする請求項１記載のリグノセルロース成形板用接着剤。
【請求項４】
一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体の塩または一般式（２）で表されるサリチル酸
誘導体の塩が、亜鉛、鉄、アルミニウム、カルシウム、ジルコニウム、マグネシウム、バ
リウム、ニッケル、銅またはコバルトの金属塩であることを特徴とする請求項１記載のリ
グノセルロース成形板用接着剤。
【請求項５】
有機イソシアナート系化合物（Ａ）が、ポリメチレンポリフェニルポリイソシアナートで
あることを特徴とする請求項１記載のリグノセルロース成形板用接着剤。
【請求項６】
請求項１記載のリグノセルロース成形板用接着剤を水乳化液としてリグノセルロース系材
料と混合した混和物を成形した後、熱圧プレスを行なって得られるリグノセルロース成形
板。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
本発明は、リグノセルロースを主原料とする熱圧成形ボードの製造に用いる有機イソシア
ナート系接着剤およびこれを用いて得られるリグノセルロース成形板に関する。リグノセ
ルロースを主原料として用いた成形品は、リグノセルロースが木質削片の場合パーチクル
ボードと称され、パーチクルボードの他には大型のチップを用いるウエハーボード、細長
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いチップ（ストランド）を１方向に配列させたオリエンテッドストランドボード（ＯＳＢ
）、木質繊維（ファイバー）の場合インシュレーションボード、中比重繊維板（ＭＤＦ）
、ハードボードと称されて生産され、床材、壁材、ドア材、防音材、断熱材、畳心材、家
具部材、自動車用部材として使用されている。
【０００２】
【従来の技術】
従来、パーチクルボード、ウエハーボード、ＯＳＢ，およびハードボード、ＭＤＦ、イン
シュレーションボード等のファイバーボードや籾殻を成形してなる籾殻ボードやコーリャ
ン茎を成形してなるコーリャンボード等（以下ボードと称する）の製造のための接着剤、
または、バインダーとしては、熱硬化性である尿素樹脂、メラミン樹脂、尿素メラミン樹
脂、フェノールメラミン樹脂、フェノール樹脂等（以下ホルマリン系樹脂接着剤）が広く
用いられている。これらの樹脂は安価で接着性に優れ、比較的短時間で硬化するという特
質を有する。しかし、これらのホルマリン系樹脂接着剤の熱圧成形後の製品から放出され
るホルマリンは環境上問題視されており、放出ホルマリン量を低減化させるため、実際の
使用に当たっては、接着剤中の遊離ホルマリン量を少なくしたり（樹脂接着剤のホルマリ
ンモル比／フェノール、メラミン、尿素のモル比を小さくする）、ホルマリン系樹脂接着
剤の配合時に、ホルマリンキャッチャー剤等が用いられている。
【０００３】
また一方で、非ホルマリン系であり、かつ優れたボード物性を与える接着剤として、イソ
シアナート系接着剤のボードへの利用も提案されている（特開昭５７－１３１５３８、特
開昭５７－１４７５６７、米国特許３５５７２６３号、３６３６１９９号、３８７０６６
５号、３９１９０１７号、３９３０１１０号など）
しかし、リグノセルロース系材料用接着剤として有機ポリイソシアナートを用い、熱圧成
形した場合、その優れた接着性のために熱盤への付着が生じる。この付着により、成形物
は損傷し、商品としての価値を著しく損失し、また、熱盤からの付着物の除去にも多大な
労力を費やしてしまう。これらの問題を解決するため、熱盤の金属からの離型性を向上さ
せるために有機ポリイソシアナートへの添加剤の検討も行われている。例えば、有機ポリ
イソシアナートへのアルキルリン酸塩または、ピロリン酸塩（特公平０１－０１８０６８
）、スルホン化化合物（特公平０３－０３８３０９）、ワックスおよび液体エステル（特
公平０２－０５４３９０）、脂肪族カルボン酸（特開昭５８－３６４３０）、ポリシロキ
サン化合物（特開昭６１－８６２０５）、脂肪酸ポリマー（米国特許第４７７２４４２号
、４９３３２３２号）などが提案されている。
【０００４】
また、他の方法では、離型剤を直接熱盤へ熱圧前に塗布しておく方法が提案されている。
たとえば、金属石鹸を用いた離型層の形成（特開平８－３４０２６）、高沸点ポリオール
（独国特許第１６５３１７８号）、官能基を持つポリシロキサンフィルムの使用（欧州特
許第１３５９９２号）、ポリテトラフルオロエチレンによる被覆（米国特許第４３７４７
９１号）などがある。そのため、一部のボード工場では製造の際、ボードを形成するいく
つかの層の内、熱盤に触れない内部の層だけに有機ポリイソシアナート系接着剤を使用し
、熱盤と接触する表面層は従来のホルマリン系樹脂を使用するといった製造方法も行われ
ている。
【０００５】
その他の解決方法として、例えば、ポリウレタン樹脂成形品の製造において、有機ポリイ
ソシアナート、ポリオール、架橋剤、触媒、および内部離型剤を原料とする方法（特開昭
６０－２４５６２２）が提案されている。しかし、この方法はポリオール１００重量部に
対し最大でも５重量部のステアリン酸亜鉛を添加するという方法であり、そもそも金型へ
注型して得られる発泡体およびエラストマーの製造法であり、本発明の目的に対しては十
分な解決方法とはならない。
【０００６】
その他、離型組成物として脂肪族カルボン酸の亜鉛塩をポリオールに溶解した離型組成物
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（特開昭６３－１３７９５３）、高級脂肪酸金属塩およびＮ，Ｎ，Ｎ’－トリス（２－ヒ
ドロキシプロピル）エチレンジアミンからなる離型組成物（特開昭６３－７２７５７）が
提案されている。しかしながら、脂肪族カルボン酸の亜鉛塩または高級脂肪酸金属塩のポ
リオールに対する使用部数が異なること、ポリオールの組成がまったく異なること、使用
する系が非水系であること、および使用目的がポリウレタン成形物を製造するためである
から、本発明の目的に対しては十分な解決方法とはならない。
また、これらいずれの方法も、脂肪族カルボン酸金属塩やワックス、アルキルリン酸塩、
ポリシロキサン等の有機ポリソシアナートへの溶解性の低さ、離型性能の悪さ等、種々の
問題があり、実際の製造現場での使用に耐えうるものではなく、現在のところ、工程上、
経済上、物性上すべてを満足する技術はない。
【０００７】
【発明が解決しようとする課題】
本発明が解決しようとする課題は、従来の方法では満足できなかった工程上、物性上の問
題を解決し、リグノセルロース成形板の製造において熱盤に付着することなく高品質のボ
ードを安価に製造できる新規な有機ポリイソシアナート系接着剤、およびこの接着剤を用
いて得られる優れた性能を有するリグノセルロース成形板を提供することである。
【０００８】
【課題を解決するための手段】
本発明者らは、上記の課題を解決するために鋭意検討した結果、特定のサリチル酸誘導体
または該誘導体の塩を内部離型剤として有機ポリイソシアナート系化合物およびポリエー
テルポリオールとともに水に乳化させた水乳化液が、リグノセルロースを主原料とした熱
圧ボードの製造用接着剤として、内部離型剤の乳化性が良好であり、且つ熱圧プレス時の
熱盤への付着がなく、良好な生産性で、且つ優れた性能のリグノセルロース成形板を提供
できることを見いだし、本発明を完成するに至った。
【０００９】
　すなわち、本発明は、（１）（Ａ）有機イソシアナート系化合物と（Ｂ）ポリエーテル
ポリオールおよび（Ｃ） (a) 一般式（１）
【化３】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
〔式（１）中、Ｒ 1  ～Ｒ 5  は水素原子またはアルキル基を表し、Ｘ 1  は水素原子、アルキ
ル基、アルコキシ基、アラルキル基またはハロゲン原子を表し、Ｘ 2  およびＸ 3  は水素原
子、アルキル基、アルコキシ基またはハロゲン原子を表す〕で表されるサリチル酸誘導体
、（ｂ）一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体の塩、（ｃ）一般式（２）
【化４】

10

20

30

40

(4) JP 3905615 B2 2007.4.18



　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
〔式（２）中、Ｒ 6  ～Ｒ 9  は水素原子またはアルキル基を表し、Ｘ 1  は水素原子、アルキ
ル基、アルコキシ基、アラルキル基またはハロゲン原子を表し、ｍは０または１を表し、
ｎは１または２を表す〕で表されるサリチル酸誘導体、および 一般式（２）で表さ
れるサリチル酸誘導体の塩からなる群から選ばれた少なくとも一種の内部離型剤を含有す
るリグノセルロース成形板用接着剤である。
【００１０】
好ましくは、（２）ポリエーテルポリオール（Ｂ）が、その分子中、窒素原子の割合が全
体の０．１～１２．０％、官能基数が２～８、－（ＣＨ 2  ＣＨ 2  Ｏ）－の繰り返し単位が
５～７０重量％であり、かつ、有機イソシアナート系化合物（Ａ）の１００重量部に対し
ポリエーテルポリオール（Ｂ）が１～７０重量部、ポリエーテルポリオール（Ｂ）の１０
０重量部に対し内部離型剤（Ｃ）が１～１５０重量部であることを特徴とする前記（１）
のリグノセルロース成形板用接着剤、
【００１１】
（３）ポリエーテルポリオール（Ｂ）が、モノエタノールアミン、ジエタノールアミン、
トリエタノールアミン、エチレンジアミン、ジエチレントリアミン、オルソトルエンジア
ミン、メタトルエンジアミン、ジフェニルメタンジアミンおよびポリフェニルポリメチレ
ンポリアミンの中から選ばれる１種または２種以上の化合物にアルキレンオキサイドを付
加し、このアルキレンオキサイドのうち酸化エチレンの付加含量がポリエーテルポリオー
ルに対し５～７０重量％であることを特徴とする前記（１）のリグノセルロース成形板用
接着剤、
【００１２】
（４）一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体の塩または一般式（２）で表されるサリ
チル酸誘導体の塩が、亜鉛、鉄、アルミニウム、カルシウム、ジルコニウム、マグネシウ
ム、バリウム、ニッケル、銅またはコバルトの金属塩であることを特徴とする前記（１）
のリグノセルロース成形板用接着剤、
【００１３】
（５）有機イソシアナート系化合物（Ａ）が、ポリメチレンポリフェニルポリイソシアナ
ートであることを特徴とする前記（１）のリグノセルロース成形板用接着剤、および、
【００１４】
（６）前記（１）のリグノセルロース成形板用接着剤を水乳化液としてリグノセルロース
系材料と混合した混和物を成形した後、熱圧プレスを行なって得られるリグノセルロース
成形板である。
【００１５】
【発明の実施の形態】
以下、本発明を詳細に説明する。
本発明の接着剤において、有機イソシアナート系化合物（Ａ）としては、イソシアナート
基を有する物質であれば良いが、例えば、トリレンジイソシアナート、４，４’－ジフェ
ニルメタンジイソシアナート、ヘキサメチレンジイソシアナート、キシレンジイソシアナ
ート、イソホロンジイソシアナート、ノルボルネンジイソシアナート、ポリメチレンポリ
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フェニルポリイソシアナート（ポリメリックＭＤＩ）、または上記イソシアナート化合物
を活性水素を１個以上有する化合物で変性した変性イソシアナートが挙げられる。この中
では、経済性の面からポリメリックＭＤＩが好ましい。
【００１６】
本発明の接着剤において、ポリエーテルポリオール（Ｂ）としては、官能基数２～８の水
酸基価（ＯＨｖ）が２４～８００ｍｇＫＯＨ／ｇのポリエーテルポリオールで、－（ＣＨ

2  ＣＨ 2  Ｏ）－の繰り返し単位がポリエーテルポリオール（Ｂ）の分子中５～７０重量％
であれば良い。
ポリエーテルポリオール（Ｂ）は、開始剤である活性水素を２個以上有する低分子化合物
に酸化エチレン、酸化プロピレン、酸化ブチレン、酸化スチレン等の分子内にエポキシ基
を有するアルキレンオキシドを無触媒、あるいはアルカリ金属の水酸化物、第３級アミン
等を触媒にして通常のポリオールの製造として公知の方法で付加して製造する。
【００１７】
上記の開始剤としては、アミン系開始剤として、モノエタノールアミン、ジエタノールア
ミン、トリエタノールアミン等のエタノールアミン類、エチレンジアミン、ジエチレント
リアミン、オルソトリレンジアミン、メタトリレンジアミン、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、ポリメチルポリフェニルポリアミン
等のアミン類が挙げられ、これらは単独、あるいは混合して用いることも出来る。
また、非アミン系開始剤、すなわち、グリセリン、ショ糖、ペンタエリスリトール、ソル
ビトール、トリメチロールプロパン、ジグリセリン、プロピレングリコール、ジプロピレ
ングリコール、ジエチレングリコール、エチレングリコール、１，４－ブタンジオール、
１，２－ブタンジオール等のアルコール類、ハイドロキノン、ビスフェノールＡ、ノボラ
ック等のフェノール類等と混合して用いてもよい。
【００１８】
好ましい開始剤としては、上記のアミン系開始剤であり、これらアミン系開始剤に非アミ
ン系開始剤を併用して使用しても何等差し支えない。ポリエーテルポリオール（Ｂ）分子
中の窒素原子の割合は０．１～１２．０％が好ましく、０．１％より少ないと効率的に乳
化できず好ましくなく、１２．０％を超えると反応が速くなりすぎて製造上問題があり好
ましくない。
【００１９】
本発明の接着剤において、内部離型剤（Ｃ）は、（ａ）前記一般式（１）で表されるサリ
チル酸誘導体、（ｂ）一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体の塩、（ｃ）前記一般式
（２）で表されるサリチル酸誘導体および（ｄ）一般式（２）で表されるサリチル酸誘導
体の塩からなる群から選ばれる少なくとも一種を有効成分とするものである。
すなわち、前記一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体、該誘導体の塩、前記一般式（
２）で表されるサリチル酸誘導体および該誘導体の塩は、いずれか単独で用いても、２種
以上を混合して用いてもよい。夫々単独で用いても優れた内部離型性を示すが、併用する
ことによって、さらに内部離型性能を向上させることもできる。
また、本発明で用いる各サリチル酸誘導体および該誘導体の金属塩は、乳化性に優れたエ
マルジョンにすることができるので、樹脂等へ添加した際内部離型に対する効力が均一に
作用することが期待できる。
【００２０】
一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体において、Ｒ 1  ～Ｒ 5  は水素原子またはアルキ
ル基を表し、好ましくは、水素原子または炭素数１～４のアルキル基（例えば、メチル基
、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、イソブチル基および sec 
－ブチル基）であり、より好ましくは、水素原子またはメチル基である。
一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体において、Ｘ 1  は水素原子、アルキル基、アル
コキシ基、アラルキル基またはハロゲン原子を表し、好ましくは、水素原子、炭素数１～
４のアルキル基（例えば、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－
ブチル基、イソブチル基、 sec －ブチル基、 tert－ブチル基）、炭素数１～４のアルコキ
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シ基（例えば、メトキシ基、エトキシ基、ｎ－プロポキシ基、イソプロポキシ基、ｎ－ブ
トキシ基、イソブトキシ基）、炭素数７～３０のアラルキル基（例えば、ベンジル基、２
－メチルベンジル基、４－メチルベンジル基、４－クロロベンジル基、フェネチル基、α
－メチルベンジル基、α，α－ジメチルベンジル基、１，３－ジフェニルブチル基）、ハ
ロゲン原子（例えば、フッ素原子、塩素原子または臭素原子）であり、より好ましくは、
水素原子、炭素数１～４のアルキル基、炭素数１～４のアルコキシ基、炭素数７～２０の
アラルキル基、フッ素原子、塩素原子であり、特に好ましくは、水素原子、メチル基また
はα－メチルベンジル基である。
【００２１】
一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体において、Ｘ 2  およびＸ 3  は水素原子、アルキ
ル基、アルコキシ基またはハロゲン原子を表し、好ましくは、水素原子、炭素数１～４の
アルキル基（例えば、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチ
ル基、イソブチル基、 tert－ブチル基）、炭素数１～４のアルコキシ基（例えば、メトキ
シ基、エトキシ基、ｎ－プロポキシ基、イソプロポキシ基、ｎ－ブトキシ基、イソブトキ
シ基）、ハロゲン原子（フッ素原子、塩素原子または臭素原子）であり、より好ましくは
、水素原子または炭素数１～４のアルキル基である。
【００２２】
一般式（１）において、Ｘ 1  の置換位置は、サリチル酸骨格において、３位、４位、５位
または６位であり、好ましくは、３位または５位である。
一般式（１）において、１，３－ジフェニルプロピル誘導体基の置換位置は、サリチル酸
骨格において、３位、４位、５位または６位であり、好ましくは、３位または５位である
。
【００２３】
一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体としては、例えば、３－（１’，３’－ジフェ
ニルブチル）サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（２”－メチルフェニル）ブチル〕サリ
チル酸、３－〔１’，３’－ジ（３”－メチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１
’，３’－ジ（４”－メチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（２
”－エチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（４”－エチルフェニ
ル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（４”－イソプロピルフェニル）ブチル
〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（４”－ｎ－ブチルフェニル）ブチル〕サリチル酸
、３－〔１’，３’－ジ（４”－ tert－ブチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１
’，３’－ジ（３”－メトキシフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（
４”－メトキシフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（４”－エトキシ
フェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’－（４”－メチルフェニル）－３’－フェニ
ルブチル〕サリチル酸、３－〔１’－フェニル－３’－（４”－メチルフェニル）ブチル
〕サリチル酸、３－〔１’－フェニル－３’－（４”－ tert－ブチルフェニル）ブチル〕
サリチル酸、
【００２４】
３－〔１’，３’－ジ（４”－フルオロフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３
’－ジ（２”－クロロフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（４”－ク
ロロフェニル）ブチル〕サリチル酸、３－〔１’，３’－ジ（４”－ブロモフェニル）ブ
チル〕サリチル酸、３－（１’，３’－ジメチル－１’，３’－ジフェニルブチル）サリ
チル酸、４－メトキシ－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、４－エトキ
シ－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、５－メチル－３－（１’，３’
－ジフェニルブチル）サリチル酸、５－ tert－ブチル－３－（１’，３’－ジフェニルブ
チル）サリチル酸、５－メトキシ－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、
５－ｎ－ブトキシ－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、５－フルオロ－
３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、５－クロロ－３－（１’，３’－ジ
フェニルブチル）サリチル酸、５－ベンジル－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サ
リチル酸、５－（４’－メチルベンジル）－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリ
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チル酸、５－（４’－クロロベンジル）－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチ
ル酸、５－α－メチルベンジル－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、５
－（α，α－ジメチルベンジル）－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、
５－（α，α－ジメチルベンジル）－３－（１’，３’－ジメチル－１’，３’－ジフェ
ニルブチル）サリチル酸、６－エチル－３－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル
酸、４－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、４－〔１’，３’－ジ（４”－
メチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、４－〔１’，３’－ジ（４”－クロロフェニル）
ブチル〕サリチル酸、
【００２５】
５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ（２”－メチ
ルフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ（４”－メチルフェニル）ブチ
ル〕サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ（４”－エチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、
５－〔１’，３’－ジ（３”－イソプロピルフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’
，３’－ジ（４”－ sec －ブチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ
（４”－ tert－ブチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ（２”－メ
トキシフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ（４”－メトキシフェニル
）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ（４”－ｎ－ブトキシフェニル）ブチル〕
サリチル酸、５－〔１’－（４”－メチルフェニル）－３’－フェニルブチル〕サリチル
酸、５－〔１’－フェニル－３’－（４”－メチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－
〔１’－フェニル－３’－（４”－ tert－ブチルフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔
１’，３’－ジ（４”－フルオロフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’，５’－ジ
（３”－クロロフェニル）ブチル〕サリチル酸、５－〔１’，３’－ジ（４”－クロロフ
ェニル）ブチル〕サリチル酸、５－（１’，３’－ジメチル－１’，３’－ジフェニルブ
チル）サリチル酸、３－メチル－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３
－メトキシ－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－クロロ－５－（１
’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、
【００２６】
３－ベンジル－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－（２’－メチル
ベンジル）－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－（４’－メチルベ
ンジル）－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－（４’－メトキシベ
ンジル）－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－（２’－クロロベン
ジル）－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－（４’－クロロベンジ
ル）－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－フェネチル－５－（１’
，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－α－メチルベンジル－５－（１’，３’－
ジフェニルブチル）サリチル酸、３－（α，α－ジメチルベンジル）－５－（１’，３’
－ジフェニルブチル）サリチル酸、３－（α，α－ジメチルベンジル）－５－（１’，３
’－ジメチル－１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３，５－ジ（１’，３’－
ジフェニルブチル）サリチル酸、３，５－ジ〔１’，３’－ジ（４”－メチルフェニル）
ブチル〕サリチル酸、３，５－ジ〔１’，３’－ジ（４”－エチルフェニル）ブチル〕サ
リチル酸、３，５－ジ〔１’，３’－ジ（４”－ tert－ブチルフェニル）ブチル〕サリチ
ル酸、３，５－ジ〔１’，３’－ジ（４”－メトキシフェニル）ブチル〕サリチル酸、３
，５－ジ〔１’，３’－ジ（２”－フルオロフェニル）ブチル〕サリチル酸、３，５－ジ
〔１’，３’－ジ（４”－クロロフェニル）ブチル〕サリチル酸、４－エチル－５－（１
’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、４－クロロ－５－（１’，３’－ジフェニル
ブチル）サリチル酸、４－フルオロ－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸
、４－メトキシ－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、４－エトキシ－５
－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、６－（１’，３’－ジフェニルブチル
）サリチル酸などを挙げることができるが、勿論、本発明はこれらに限定されるものでは
ない。これらのサリチル酸誘導体は、単独または複数併用してもよい。
【００２７】
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一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体において、Ｒ 6  ～Ｒ 9  は水素原子またはアルキ
ル基を表し、好ましくは、水素原子または炭素数１～４のアルキル基（例えば、メチル基
、エチル基、ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、イソブチル基、 sec －ブ
チル基）であり、より好ましくは、水素原子またはメチル基である。
一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体において、ベンジル誘導体基の置換位置は、サ
リチル酸骨格において、３位、４位、５位または６位であり、好ましくは、３位または５
位である。
また、一般式（２）においてＸ 1  は一般式（１）の場合と同様である。
【００２８】
一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体としては、例えば、サリチル酸にベンジル誘導
体基が１個反応した１置換体サリチル酸誘導体（式（２）においてｍ＝０およびｎ＝１）
、サリチル酸にベンジル誘導体基が１個反応したベンジルサリチル酸誘導体のベンジル基
に、さらにベンジル誘導体基が１個反応したサリチル酸誘導体（同じく、ｍ＝１およびｎ
＝１）、サリチル酸にベンジル誘導体基が２個反応したサリチル酸誘導体などの２置換体
サリチル酸誘導体（同じく、ｍ＝０およびｎ＝２）、またはサリチル酸にベンジル誘導体
基が２個反応した２置換体サリチル酸誘導体のベンジル基にさらにベンジル誘導体基が１
個反応した３置換体サリチル酸誘導体（同じく、ｍ＝２およびｎ＝１）などが挙げられ、
本発明に用いる際は、１置換体、２置換体および３置換体はそれぞれ単独で用いてもよく
、さらに、１置換体と２置換体、１置換体と３置換体、２置換体と３置換体、または１置
換体、２置換体および３置換体の混合物として用いることができる。
１置換体、２置換体および３置換体から構成されるサリチル酸誘導体混合物における各置
換体の混合比は、特に限定するものではないが、１置換体が５～９５重量％程度に対して
２置換体および／または３置換体が９５～５重量％程度、好ましくは、１置換体が１０～
９０重量％程度に対して２置換体および／または３置換体が９０～１０重量％程度である
。
さらに、２置換体および３置換体の混合比は、特に限定するものではないが、２置換体５
～９５重量％に対して３置換体が９５～５重量％の範囲である。
【００２９】
一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体としては、例えば、３－ベンジルサリチル酸、
３－α－メチルベンジルサリチル酸、３－（α，α－ジメチルベンジル）サリチル酸、３
－（α－メチル－α－エチルベンジル）サリチル酸、３－（α－メチル－α－プロピルベ
ンジル）サリチル酸、３－（α－メチル－α－イソブチルベンジル）サリチル酸、５－ベ
ンジルサリチル酸、５－α－メチルベンジルサリチル酸、５－（α，α－ジメチルベンジ
ル）サリチル酸、５－（α－メチル－α－エチルベンジル）サリチル酸、５－（α－メチ
ル－α－プロピルベンジル）サリチル酸、５－（α－メチル－α－イソブチルベンジル）
サリチル酸などの１置換体サリチル酸誘導体、３，５－ジベンジルサリチル酸、３，５－
ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸、３－ベンジル－５－α－メチルベンジルサリチル
酸、３－α－メチルベンジル－５－α，α－ジメチルベンジルサリチル酸、３－〔４’－
（α－メチルベンジル）－α－メチルベンジル〕サリチル酸、５－〔４’－（α－メチル
ベンジル）－α－メチルベンジル〕サリチル酸などの２置換体サリチル酸誘導体、
【００３０】
３－ベンジル－５－〔４’－（α－メチルベンジル）－α－メチルベンジル〕サリチル酸
、３－α－メチルベンジル－５－〔４’－（α－メチルベンジル）－α－メチルベンジル
〕サリチル酸、３－（４’－メチル－α－メチルベンジル）－５－〔４’－（α－メチル
ベンジル）－α－メチルベンジル〕サリチル酸、３－α，α－ジメチルベンジル－５－〔
４’－（α－メチルベンジル）－α－メチルベンジル〕サリチル酸、３－〔４’－（α－
メチルベンジル）－α－メチルベンジル〕－５－α－メチルベンジルサリチル酸などの３
置換体サリチル酸誘導体を挙げることができるが、勿論、本発明はこれらに限定されるも
のではない。
【００３１】
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本発明に係る各サリチル酸誘導体は、其自体公知の方法（例えば、特公昭６０－４３３１
７号公報、特開平２－９１０４２号公報、特公昭５１－２５１７４号公報、特開平２－９
１０４３号公報、特開平５－２２１１２５号公報、特公平５－６１１１０号公報、特公平
５－７５７３５号公報、特公平５－７５７３６号公報の記載の方法）により製造すること
ができる。
【００３２】
すなわち、本発明に用いる一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体は、例えば、一般式
（３）で表されるフェノール誘導体と二酸化炭素を塩基の存在下で反応（コルベ－シュミ
ット反応）させて製造することができる。
また、例えば、一般式（４）で表されるサリチル酸誘導体と一般式（５）または一般式（
６）で表されるスチレン誘導体のダイマーを酸の存在下に反応させることによっても製造
することができる。
【００３３】
【化５】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【化６】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【化７】
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【化８】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
（式（３）～（６）中、Ｒ 1  ～Ｒ 5  およびＸ 1  ～Ｘ 3  は前記に同じ意味を表し、Ｒ 1 0およ
びＲ 1 1は水素原子またはアルキル基を表わす。）
尚、一般式（５）または一般式（６）で表されるスチレン誘導体のダイマーは、スチレン
誘導体より公知の方法〔例えば、特開昭５１－１１５４４９号公報、Ｊ．Ｏｒｇ．Ｃｈｅ
ｍ．，１８、１７０１（１９５３）、Ｊ．Ｏｒｇ．Ｃｈｅｍ．，１９、１７（１９５３）
、Ｊ．Ａｍｅｒ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．，７４、４８４８（１９５２）、Ｊ．Ａｍｅｒ．Ｃ
ｈｅｍ．Ｓｏｃ．，８０、１７６１（１９５８）に記載の方法〕により製造することがで
きる。
【００３４】
また、本発明に用いる一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体は、例えば、一般式（７
）で表されるフェノール誘導体と二酸化炭素を塩基の存在下で反応（コルベ－シュミット
反応）させて製造することができる。
また、例えば、一般式（４）で表されるサリチル酸誘導体と一般式（８）で表されるベン
ジルアルコール誘導体、ベンジルアルキルエーテル誘導体、ベンジルハライド誘導体また
は一般式（９）で表されるスチレン誘導体を酸の存在下で反応させることによっても製造
することができる。
【００３５】
【化９】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【化１０】
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【化１１】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
（式（７）～（９）中、Ｒ 6  ～Ｒ 9  は前記に同じ意味を表し、Ｒ 1 2～Ｒ 1 4は水素原子また
はアルキル基を表わし、Ｙは水酸基、炭素数１～４のアルコキシ基またはハロゲン原子を
表わす。）
また、一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体と一般式（２）で表されるサリチル酸誘
導体の混合物は、例えば、一般式（４）で表されるフェノール誘導体に、一般式（９）で
表されるスチレン誘導体を反応させて一挙に製造することができる。
【００３６】
本発明で使用する各サリチル酸誘導体の塩としては、特に限定するものではなく、各サリ
チル酸誘導体と相互作用して、塩を形成しうる全ての塩を挙げることができ、好ましくは
、金属塩、アンモニウム塩または有機塩であり、より好ましくは、金属塩であり、特に好
ましくは、１価、２価、３価および４価の金属塩である。
塩としては、例えば、ナトリウム、カリウム、リチウム、亜鉛、マグネシウム、カルシウ
ム、ベリリウム、バリウム、ニッケル、スズ、銅、モリブデン、タングステン、ジルコニ
ウム、マンガン、コバルト、ガリウム、ゲルマニウム、チタン、アルミニウム、鉄、金、
銀、白金、パラジウム等の金属塩；アンモニウム塩；メチルアミン、エチルアミン、ブチ
ルアミン、ジメチルアミン、ジエチルアミン、トリメチルアミン、トリエチルアミン、エ
タノールアミン、イソプロパノールアミン、トリエタノールアミン、２－ジメチルアミノ
エタノール、エチレンジアミン、モルホリン、ピペリジン、アニリン、Ｎ，Ｎ－ジメチル
アニリン等の有機アミンの有機塩を挙げることができ、好ましくは、亜鉛、鉄、アルミニ
ウム、カルシウム、ジルコニウム、マグネシウム、バリウム、ニッケル、銅またはコバル
トの金属塩である。
【００３７】
本発明に係る各サリチル酸誘導体の塩は、例えば、該塩がアルカリ金属塩、アンモニウム
塩または有機塩の場合には、該サリチル酸誘導体のカルボキシル基に対して、当量程度の
水酸化アルカリ金属化合物、炭酸アルカリ金属化合物、炭酸水素アルカリ金属化合物（例
えば、水酸化ナトリウム、水酸化カリウム、水酸化リチウム、炭酸ナトリウム、炭酸カリ
ウム、炭酸水素ナトリウム）、アンモニアまたは有機アミン化合物（例えば、メチルアミ
ン、エチルアミン、ジメチルアミン、ジエチルアミン、トリメチルアミン、トリエチルア
ミン、エタノールアミン、イソプロパノールアミン、トリエタノールアミン、２－ジメチ
ルアミノエタノール、モルホリン）を水の存在下で作用させる方法により、該サリチル酸
誘導体のアルカリ金属塩、アンモニウム塩またはアミン塩を製造することができる。
【００３８】
また、本発明に係る各サリチル酸誘導体の塩が、例えば、１～４価の金属塩（但し、アル
カリ金属塩以外）の場合には、前記のサリチル酸誘導体のアルカリ金属塩またはアンモニ
ウム塩１当量に対し、０．８～１．５当量、好ましくは、１．０～１．２当量の対応する
１～４価の金属化合物を、水の存在下で作用させることにより、該サリチル酸誘導体の金
属塩を製造することができる。尚、この場合の当量とは、例えば、該サリチル酸誘導体の
アルカリ金属塩またはアンモニウム塩１モルに対し、例えば、２価の金属化合物（例えば
、硫酸亜鉛）の場合には、０．５モルの２価の金属化合物が１当量に相当するものである
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。この際、所望に応じて加熱を行ったり、あるいは有機溶媒を共存させてもよい。
【００３９】
上記の１～４価の金属化合物としては、例えば、硫酸亜鉛、硫酸銀、硫酸マグネシウム、
硫酸カルシウム、硫酸アルミニウム等の硫酸塩、例えば、塩化亜鉛、臭化亜鉛、塩化銀、
ヨウ化銀、塩化マグネシウム、塩化カルシウム、塩化バリウム、塩化ニッケル、塩化コバ
ルト、塩化アルミニウム等のハロゲン化物、例えば、酢酸亜鉛、酢酸マンガン等の酢酸塩
、例えば、硝酸亜鉛、硝酸カルシウム、硝酸アルミニウム、硝酸コバルト、硝酸銅、硝酸
ニッケル、硝酸銀等の硝酸塩が挙げられるが、これらに限定されるものではない。
【００４０】
本発明に係るサリチル酸誘導体の塩は、２種以上のサリチル酸を用いて製造される塩、例
えば、３－α－メチルベンジル－５－（１，３－ジフェニルブチル）サリチル酸、５－（
１，３－ジフェニルブチル）サリチル酸、３，５－ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸
および５－α－メチルベンジルサリチル酸の各アルカリ金属塩の混合物と、硫酸亜鉛また
は塩化亜鉛と作用させて調製されるような亜鉛塩も内部離型剤として用いることができる
。
また、上述のように製造される本発明に係る各サリチル酸誘導体の塩は、製造条件、サリ
チル酸誘導体の種類または塩の種類などによっては、時として水和物等の溶媒和物を形成
することがあるが、勿論、該溶媒和物も本発明の内部離型剤の有効成分として好適に使用
することができる。
【００４１】
本発明において、内部離型剤（Ｃ）は、前記一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体、
該誘導体の塩、前記一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体および該誘導体の塩からな
る群から選ばれる少なくとも１種を有効成分とするものであり、すなわち、これらのサリ
チル酸誘導体および該誘導体の塩を単独で使用しても、２種以上を混合して使用してもよ
い。混合物の組み合わせとしては、例えば、▲１▼一般式（１）で表されるサリチル酸誘
導体と一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体、▲２▼一般式（１）で表されるサリチ
ル酸誘導体と一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体の塩、▲３▼一般式（１）で表さ
れるサリチル酸誘導体の塩と一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体、▲４▼一般式（
１）で表されるサリチル酸誘導体の塩と一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体の塩の
組合せが挙げられ、該混合物は、いずれの組み合わせであっても効果が得られ、また複数
併用してもよい。
【００４２】
本発明において、内部離型剤としての有効成分であるサリチル酸誘導体および／または該
誘導体の塩を混合物として用いる場合は、それらの混合物の混合比は、特に限定されるも
のではないが、通常、一般式（１）で表されるサリチル酸誘導体および／または該誘導体
の塩５～９５重量％に対して、一般式（２）で表されるサリチル酸誘導体および／または
該誘導体の塩９５～５重量％が好ましく、より好ましくは、１０～９０重量％／９０～１
０重量％の範囲である。
【００４３】
本発明において、内部離型剤（Ｃ）の使用態様としては、本発明の所望の効果を損なわな
い限り、特に限定するものではないが、ニートの状態（液体または固体状態、ペレット状
態）で使用してもよく、さらには各種の溶媒に溶解させて液体状態で用いてもよい。また
、例えば、界面活性剤、乳化剤等を用いて、水または有機溶媒の存在下で乳化し、分散状
態の内部離型剤とすることもできる。
内部離型剤（Ｃ）の接着剤成分中の含有量は、特に限定するものではないが、通常、接着
剤固形分の０．１％（重量比）以上あればよく、好ましくは、１％以上である。
【００４４】
本発明の接着剤の調製において使用する溶媒の具体例としては、例えば、水、さらには、
例えば、ベンゼン、トルエン、キシレン、エチルベンゼン、１－メチルナフタレン、ヘキ
サン、オクタン、デカン、シクロヘキサン等の炭化水素系溶媒；ジクロロメタン、クロロ
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ホルム、ジクロロエタン、トリクロロエタン、テトラクロロエタン、テトラクロロエチレ
ン、クロロベンゼン、ジクロロベンゼン、クロロトルエン等のハロゲン化炭化水素系溶媒
；アセトン、メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトン、シクロヘキサノン等のケト
ン系溶媒；メタノール、エタノール、プロパノール、ブタノール、ペンタノール、ヘキサ
ノール、シクロヘキサノール、メチルセロソルブ、エチルセロソルブ、エチレングリコー
ル、トリエチレングリコール、プロピレングリコール、グリセロール等のアルコール系溶
媒；酢酸エチル、酢酸ブチル、酢酸アミル等のエステル系溶媒；ジエチルエーテル、ジイ
ソプロピルエーテル、アニソール、ジフェニルエーテル、エチレングリコールジメチルエ
ーテル、テトラヒドロフラン、ジオキサン等のエーテル系溶媒；Ｎ，Ｎ－ジメチルホルム
アミド、Ｎ，Ｎ－ジエチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、Ｎ－メチル－
２－ピロリドン、Ｎ，Ｎ’－ジメチル－２－イミダゾリジノン等の含窒素非プロトン性極
性溶媒；例えば、ジメチルスルフォキシド、ジメチルスルフォン、スルフォラン等の含硫
黄非プロトン性極性溶媒等の非プロトン性極性溶媒などの有機溶媒、さらには、流動パラ
フィン、スピンドル油、軽油、灯油、マシン油、潤滑油などの鉱物油、オリーブ油、ナタ
ネ油、ヒマシ油、大豆油などの植物油などが挙げられる。必要に応じて、これらの溶媒は
複数併用してもよく、勿論、例えば、水と有機溶媒を併用してもよい。
【００４５】
本発明の接着剤は、上記の内部離型剤（Ｃ）の他に、さらに必要に応じて、バインダー、
界面活性剤、紫外線吸収剤、紫外線安定剤、充填剤、顔料、滑剤（ワックス）、可塑剤、
香料、色素、酸化防止剤などを任意の割合で、例えば、混合法、溶融混合法、分散法など
により添加、配合することができる。
【００４６】
バインダーとしては、例えば、ポリビニルアルコール、カルボキシ変性ポリビニルアルコ
ール、スルフォン化変性ポリビニルアルコール、アルキル変性ポリビニルアルコールなど
のポリビニルアルコール誘導体；メチルセルロース、カルボキシメチルセルロース、ヒド
ロキシエチルセルロース、ヒドロキシプロピルセルロースなどのセルロース誘導体；エピ
クロルヒドリン変性ポリアミド、エチレン－無水マレイン酸共重合体、スチレン－マレイ
ン酸共重合体、イソブチレン－無水マレイン酸共重合体、ポリアクリル酸、ポリアクリル
アミド、メチロール変性ポリアクリルアミド、デンプン、デンプン誘導体（例えば、酸化
デンプン、エーテル化デンプン）；カゼイン、ゼラチン、アラビアゴム；スチレン－ブタ
ジエンゴムラテックス、アクリロニトリル－ブタジエンラテックス、アクリル酸メチル－
ブタジエンラテックス、酢酸ビニルエマルジョンなどの水溶性、不水溶性のバインダーが
挙げられる。
【００４７】
界面活性剤としては、例えば、ポリオキシエチレンアルキルエーテル、ポリオキシエチレ
ン脂肪酸エステル、ポリオキシエチレンアルキルフェノールエーテル、ソルビタン脂肪酸
エステル、ポリオキシエチレンポリオキシエチレンポリオキシプロピレンアルキルエーテ
ル、アルキロールアミドなどの非イオン系界面活性剤、アルキル硫酸エステルの塩、アル
キルスルホン酸の塩、アルキルアリールスルホン酸塩、ジアルキルスルフォコハク酸の塩
、ポリオキシエチレンアルキルアリールエーテルリン酸エステルの塩、ナフタレンスルホ
ン酸ホルマリン縮合物のアニオン系界面活性剤が挙げられる。
【００４８】
紫外線吸収剤としては、例えば、桂皮酸誘導体、ベンゾフェノン誘導体、ベンゾトリアゾ
リルフェノール誘導体、シアノアクリレート誘導体、サリチル酸誘導体などが挙げられる
。
紫外線安定剤としては、例えば、ヒンダードアミン誘導体などが挙げられる。
顔料および充填剤としては、例えば、炭酸カルシウム、炭酸バリウム、炭酸マグネシウム
、炭酸亜鉛、酸化亜鉛、酸化アルミニウム、酸化チタン、水酸化アルミニウム、水酸化マ
グネシウム、硫酸バリウム、タルク、ロウ石、カオリン、クレイ、ケイソウ土、シリカ、
カーボンブラックなどの無機顔料、無機充填剤、例えば、スチレンマイクロボール、ナイ
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ロン粒子、尿素－ホルマリン充填剤、ポリエチレン粒子、セルロース充填剤、デンプン粒
子などの有機顔料、有機充填剤が挙げられる。
【００４９】
滑剤（ワックス）としては、例えば、パラフィンワックス、マイクロクリスタリンワック
ス、カルボキシ変性パラフィンワックス、カルナウバワックス、ポリエチレンワックス、
ポリスチレンワックス、キャンデリアワックス、モンタンワックス、高級脂肪酸エステル
、シリコーン油などが挙げられる。
可塑剤としては、例えば、ジオクチルフタレート、ブチルベンジルフタレート、トリブチ
ルフタレート、アジピン酸ジオクチルエステル、セバシン酸ジブチルエステル、クエン酸
アセチルトリブチルなどのエステル系可塑剤、ポリエステル系可塑剤、エポキシ系可塑剤
などが挙げられる。
【００５０】
本発明の接着剤は、本発明の所望の効果を損なわない範囲で、さらに、ワックス系内部離
型剤、脂肪族カルボン酸金属系内部離型剤、いわゆる金属石鹸等の他の内部離型効果を有
する薬剤を併用することも可能である。
この場合、全内部離型剤中に占める本発明に係る内部離型剤（Ｃ）の割合は、特に限定す
るものではないが、通常、２０重量％以上、好ましくは、４０重量％以上、より好ましく
は、５０重量％以上である。
【００５１】
また、サリチル酸誘導体の塩は必要に応じて乳化剤を用いて乳化物として使用しても良い
。この場合の乳化剤としては一般的に使用されているものであれば良く、脂肪酸石鹸、ロ
ジン酸石鹸、アルキルスルホン酸塩、アルキルベンゼンスルホン酸塩、ジアルキルアリー
ルスルホン酸塩、アルキルスルホコハク酸塩、ポリオキシエチレンアルキル硫酸塩、ポリ
オキシエチレンアルキルアリールスルホン酸塩等のアニオン性界面活性剤、ポリオキシエ
チレンアルキルエーテル、ポリオキシエチレンアルキルアリールエーテル、ポリオキシエ
チレンソルビタン脂肪酸エステル、オキシエチレンオキシプロピレンブロックコポリマー
等の界面活性剤が挙げられるが、本発明はこれらの界面活性剤に限定されるものではない
。また、これらの界面活性剤は単独で用いても良いし、２種類以上を組み合わせて使用し
ても良い。
【００５２】
本発明の接着剤において、有機イソシアナート系化合物（Ａ）とポリエーテルポリオール
（Ｂ）の混合比については、有機イソシアナート系化合物（Ａ）のイソシアナート基当量
１に対して活性水素当量が０．０２から１．２が好ましい。０．０２未満であると有機イ
ソシアナート系化合物（Ａ）が水に分散せず、１．２を超えると、イソシアナート基がリ
グノセルロース、水と反応する割合が少なくなるため、ボードの物性が低下し好ましくな
い。
【００５３】
本発明の接着剤の水乳化液の調製において、有機イソシアナート系化合物（Ａ）の水乳化
方法および内部離型剤（Ｃ）の混合方法は、特に限定されないが、例えば、▲１▼有機イ
ソシアナート系化合物（Ａ）とポリエーテルポリオール（Ｂ）、内部離型剤（Ｃ）と水を
４種同時に高速混合して乳化する方法、▲２▼内部離型剤（Ｃ）を予め水に分散させた後
、ポリエーテルポリオール（Ｂ）を添加溶解し、有機イソシアナート系化合物（Ａ）を高
速混合して乳化する方法、▲３▼ポリエーテルポリオール（Ｂ）と内部離型剤（Ｃ）を混
合した後に水と混合し、有機イソシアナート系化合物（Ａ）を高速攪拌しながら添加して
乳化する方法、▲４▼有機イソシアナート系化合物（Ａ）に内部離型剤（Ｃ）を混合した
後、水とポリエーテルポリオール（Ｂ）の混合液中に混合して乳化する方法、▲５▼ポリ
エーテルポリオール（Ｂ）、有機イソシアナート系化合物（Ａ）、内部離型剤（Ｃ）を混
合した後高速攪拌しながら水中に添加して乳化する方法等のいずれの方法でも良く、各種
の方法が適用できる。また、それぞれの段階で本発明を阻害しない範囲で、界面活性剤、
安定剤を使用しても良い。
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混合の方式はバッチ式でも、連続式でも良く、ホモジナイザー、スタチックミキサー等が
使用できる。
接着剤の水乳化液の水分量は、特に限定されず、水乳化液の安定性やリグノセルロース成
形板の製造への適用に際して、接着剤がリグノセルロース系材料に均一に混合できる量で
あれば良い。通常は、接着剤量の１～２００重量％が好ましい。
【００５４】
本発明の接着剤において、有機イソシアナート系化合物（Ａ）とポリエーテルポリオール
（Ｂ）との混合比は、重量比で（Ａ）：（Ｂ）＝１００：１～７０の範囲であり、好まし
くは５～５０の範囲である。ポリエーテルポリオール（Ｂ）が１未満では安定した水乳化
液とならず、また７０を超えるとボード物性が悪化する。
【００５５】
本発明の接着剤において、ポリエーテルポリオール（Ｂ）と、内部離型剤（Ｃ）の混合比
は、ポリエーテルポリオール（Ｂ）１００重量部に対して、内部離型剤（Ｃ）１～１５０
重量部が好ましい。これは、内部離型剤（Ｃ）が１重量部未満では離型効果が発揮されず
、熱圧プレス時に熱盤に付着することがあるため好ましくなく、また、１５０重量部で十
分な離型性が得られるので１５０重量部を超える使用は工業的に無駄である。
【００５６】
上記の内部離型剤（Ｃ）を含有する本発明の接着剤を用いてリグノセルロース成形板の製
造する。
リグノセルロース系材料としては、パーチクルボード、ウエハーボード、ＯＳＢに使用さ
れるストランドチップ、ダストチップ、フレークチップや、ハードボード、ＭＤＦ、イン
シュレーションボードに使用されるファイバーおよびコーリャン茎、パガス、籾殻等の農
産物が挙げられる。これらの原料は単独で使用しても良いし、２種以上を組み合わせて使
用することもできる。
本発明の有機ポリイソシアナート系化合物（Ａ）、ポリエーテルポリオール（Ｂ）および
内部離型剤（Ｃ）を含有してなる水乳化液である接着剤を、リグノセルロース系材料と混
合する。その方法としては、前記の水乳化液の調製方法により予め調製した水乳化液をブ
レンダー中のリグノセルロース系材料にスプレーしても、また水乳化液とリグノセルロー
ス系材料を均一に混合してもよい。またプレンダー中で前記方法で水乳化液の調製と同時
にリグノセルロース系材料を混合してもよい。このとき、必要があれば、溶剤や水で希釈
して溶液状にしても良いが、経済性、安全面から水溶液にすることが好ましい。
【００５７】
また、接着剤の使用量は、接着剤水乳化液中の接着剤としての有効成分である有機イソシ
アナート系化合物（Ａ）とポリエーテルポリオール（Ｂ）の合計量：リグノセルロース系
材料の量が、重量比で２：１００～３０：１００の範囲であり、好ましくは３：１００～
２０：１００の範囲となる量である。２未満では接着剤としての効果が得られず、３０ま
での範囲で充分なボード物性が得られるため、３０を超える接着材量を使用しても工業的
に無駄である。上記の範囲となるように所要量の接着剤水乳化液をリグノセルロース系材
料と混合してリグノセルロース成形板を製造する。
【００５８】
本発明のリグノセルロース成形板は、上記の接着剤とリグノセルロース系材料との混合物
を、所望の形にフォーミングして熱圧プレスを行なう。フォーミング時には単層から複数
の層にフォーミングが可能である。必要に応じて接着剤の含量を変えても良い。また、必
要があれば積層した後にプレプレスしても良く、また、積層する前にプレプレスしたマッ
トを積層しても良い。また、このとき熱盤に触れる表層の面だけ本発明方法の接着剤を用
い、内層には離型性のよくない接着剤を用いて多層構造にしても良い。
【００５９】
熱圧プレスは熱が成形材料中に行きわたれば良いので、形状も上下共に平板でも、湾曲し
た型でも良いが、連続生産性、コスト面から平板プレスが好ましい。また、プレスの方式
は連続プレスでも多段式プレスでもよい。
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熱圧プレス後のボードの最外層の層は、必要があれば表面を所望の厚さに研磨して仕上げ
をしてもよい。
また、本発明においては所望の効果を阻害しない範囲で酸化防止剤、紫外線吸収剤、可塑
剤、シランカップリング剤、ポバール、金属触媒、外部離型剤、合成ゴムラテックス、ア
クリル系エマルジョンを併用してもよい。
本発明のリグノセルロース成形板は、内部離型剤（Ｃ）の優れた離型効果により、熱圧プ
レス時に成形板がコール盤に付着しないばかりか、少なくともその表面層に前記の内部離
型剤（Ｃ）を含有する製品のボードは、防菌、防カビ効果が付与される上に優れた機械的
特性を有する。
【００６０】
【実施例】
つぎに、本発明を実施例により更に詳細に説明するが、これらの実施例は本発明を何等限
定するものではない。実施例および比較例における評価結果を表３に示す。例中特に断ら
ない限りすべての部および比率は重量基準による。また、性能比較におけるボードの共通
製造条件を以下に述べる。
原料：ダストチップまたは木質ファイバー（含水率７．０％、以下チップと称する）
ボード構成：単層（ダストチップ）または３層（木質ファイバー）
ボード厚（研磨部分除く）：１５ｍｍ
マット含水率：１６％
熱圧温度：１８０℃
プレス圧力：３５ｋｇ／ｃｍ 2

プレス時間：２分３０秒
設定密度：７００ｋｇ／ｍ 3

【００６１】
評価試験
１．曲げ強さ
成形した試料から  "パーチクルボード　ＪＩＳ－Ａ－５９０８”の試験片の項目に準じ、
幅５０ｍｍ、長さ２７５ｍｍ（スパン２２５ｍｍ）に試験片を裁断し、曲げ強さ試験を行
った。結果は曲げ強さとして表示した。
２．湿潤時の曲げ強さ（Ａ試験）
成形した試料から１．と同様の方法で試験片を裁断した。次に試験片を７０±３℃の温水
中に２時間浸せきし、常温水中１時間浸せきした後、濡れたままの状態で曲げ強さ試験を
行った。結果は湿潤時の曲げ強さとして表示した。
３．離型性試験
熱圧時、鋼製のコール盤を用い、熱圧後のコール盤へのチップの付着状態を目視確認した
。
◯：この操作を３０回繰り返しても付着が確認されない。
４．総合判定
ボードの成形、ボードの物性を総合的に判断した。判定結果を示す評価記号は以下の通り
である。
○：ボードを問題なく製造でき、しかも物性が良好な状態
×：ボードを製造出来ない状態
【００６２】
製造例１
２－α－メチルベンジルフェノール１９．８ｇと硫酸１ｇの混合物を８０℃に加熱した後
、同温度で１，３－ジフェニル－１－ブテン２３ｇを滴下し、反応を行った。反応終了後
、反応液にトルエンを加えた後、水、炭酸水素ナトリウム水溶液、水酸化ナトリウム水溶
液で有機層を洗浄し、水層を除去した。有機層に共沸脱水下、水酸化ナトリウム水溶液を
滴下し、ナトリウムフェノキシドを含むトルエン溶液を得た。この溶液をオートクレーブ
に仕込み、１３０℃、１０気圧で炭酸ガスを吹き込み、５時間反応させた。反応終了後、
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５５℃に冷却し、水２００ｇを加え水層を分取し、さらに水層をトルエンで洗浄し、未反
応フェノールを除去した。水層を希塩酸で酸性とし、エーテルを加え有機物を抽出した後
、エーテルを留去して３－α－メチルベンジル－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）
サリチル酸４１ｇを得た。
得られた３－α－メチルベンジル－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸２
２．５ｇを２ｇの水酸化ナトリウムを含む水溶液（３４０ｍｌ）に、２５℃で溶解した。
該水溶液に攪拌下、７．３ｇの硫酸亜鉛７水和物を含む水溶液（５０ｍｌ）を、３０分を
要して２５℃で滴下した。さらに、３０分間、２５℃で攪拌後、析出物を濾過し、水洗し
た後、４０～５０℃で真空乾燥し、無色粉末状の３－α－メチルベンジル－５－（１’，
３’－ジフェニルブチル）サリチル酸の亜鉛塩２３ｇを製造した。
【００６３】
製造例２
サリチル酸メチル３０．４ｇとメタンスルホン酸８ｇの混合物に、スチレン４１．６ｇを
３０～４０℃で滴下し、同温度で４時間反応させた。反応終了後、反応液にトルエンを加
えた後、水、炭酸水素ナトリウム水溶液、水酸化ナトリウム水溶液で有機層を洗浄し、水
層を除去した。次いで有機層より溶媒を留去した後、減圧蒸留により３，５－ジ（α－メ
チルベンジル）サリチル酸メチルエステル体５０．２ｇを得た。得られた３，５－ジ（α
－メチルベンジル）サリチル酸メチルエステル５０ｇに水３００ｇを装入して、９８～１
００℃に加熱した後、４０％水酸化ナトリウム水溶液１４ｇを２時間かけて滴下し、滴下
終了後２時間反応して加水分解を行った。次いで、反応液にトルエンを加えた後、希硫酸
により中和して、加熱溶解させ水層を除去した後、有機層より溶媒を留去し、３，５－ジ
（α－メチルベンジル）サリチル酸４６ｇを得た。その後、製造例１に記載した方法に従
い、３，５－ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸の亜鉛塩を製造した。
【００６４】
製造例３
３－α－メチルベンジル－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸と３，５－
ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸の混合物（５：５モル比）２０ｇを２ｇの水酸化ナ
トリウムを含む水溶液（３４０ｍｌ）に２５℃で溶解した。該水溶液に攪拌下、７．３ｇ
の硫酸亜鉛７水和物を含む水溶液（５０ｍｌ）を、３０分を要して２５℃で滴下した。さ
らに、３０分間、２５℃で攪拌後、析出物を濾過し、水洗した後、４０～５０℃で真空乾
燥し、無色粉末状の３－α－メチルベンジル－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サ
リチル酸と３，５－ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸の混合物の亜鉛塩２０．７ｇを
製造した。
【００６５】
製造例４
サリチル酸２０．７ｇ、酢酸１０ｇおよびメタンスルホン酸５ｇを加え加熱した。内温１
１０℃にし、その後この温度でスチレン６２．４ｇを滴下した。滴下終了後、さらに１時
間反応させた後、冷却し、反応液にヘプタン１００ｍｌを加え、水１００ｍｌで数回有機
層を水洗した。水洗後、水酸化ナトリウム水溶液２００ｍｌを加え、有機層分離除去した
。水層にヘプタン１００ｍｌを加え、水層を塩酸により酸性にした後、有機層を分離し、
濃縮した。残渣の油状物質をさらに真空乾燥して、３－α－メチルベンジル－５－（１’
，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸と５－α－メチルベンジル－３－（１’，３’－
ジフェニルブチル）サリチル酸および３，５－ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸（１
：１：８モル比）の混合サリチル酸８０．６ｇを得た。得られた混合サリチル酸を用いて
、製造例１に記載した方法に従い、３－α－メチルベンジル－５－（１’，３’－ジフェ
ニルブチル）サリチル酸と５－α－メチルベンジル－３－（１’，３’－ジフェニルブチ
ル）サリチル酸および３，５－ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸の混合物の亜鉛塩を
製造した。
【００６６】
製造例５
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サリチル酸メチル１５．２ｇとメタンスルホン酸４ｇの混合物に、３０～４０℃で１’，
３’－ジフェニル－１－ブテン２０．８ｇを滴下した。滴下終了後、さらに同温度で４時
間反応させた。反応終了後、反応液にトルエンを加えた後、水、炭酸水素ナトリウム水溶
液、水酸化ナトリウム水溶液で有機層を洗浄し、水層を除去した。その後、有機層より溶
媒を留去し、水７０ｇを装入して、９８～１００℃に加熱した後、４０％の水酸化ナトリ
ウム水溶液１０ｇを１時間かけて滴下し、滴下終了後、２時間反応して加水分解を行った
。次いで、反応液にトルエンを加えた後、希硫酸により中和して、加熱溶解させ水層を除
去した後、有機層より溶媒を留去して５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸
の粗生成物を得た。その後、粗生成物をトルエンとｎ－ヘキサンの混合溶媒により再結晶
精製して、５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸の精生成物２４ｇを得た。
次いで、得られた５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸と３，５－ジ（α－
メチルベンジル）サリチル酸を混合（５：５モル比）した。その混合サリチル酸１７．３
ｇを、２ｇの水酸化ナトリウムを含む水溶液（２４０ｍｌ）に、２５℃で溶解した。該水
溶液に攪拌下、１規定の硝酸銀水溶液（５０ｍｌ）を、３０分を要して２５℃で滴下した
。さらに、３０分間、２５℃で攪拌後、析出物を濾過し、水洗し、乾燥した。さらに、該
銀塩を、２５℃でアセトン２００ｍｌに溶解後、不溶物を濾別し、濾液よりアセトンを留
去して、５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸、３，５－ジ（α－メチルベ
ンジル）サリチル酸の混合物（５：５モル比）の銀塩２０．７ｇを製造した。銀含有率は
２３．６重量％であった。
【００６７】
実施例１～６
製造例で得られた内部離型剤を用いて接着剤水乳化液を調製した。
エチレンジアミン（ＥＤＡ）、オルソトルエンジアミン（ＯＴＤ）、トリエタノールアミ
ン（ＴＥＯＡ）混合物を開始剤とし、酸化プロピレン／酸化エチレンブロック共重合ＰＰ
Ｇ（酸化エチレン含量４０％；水酸基価２５２ｍｇＫＯＨ／ｇ）１４．８重量部を１１７
部の水中に溶解し、更にポリメリックＭＤＩ（三井東圧化学（株）製；商品名　コスモネ
ートＭ－２００）５９．２部を高速攪拌しながら投入し乳化した。乳化後、内部離型剤と
して３－α－メチルベンジル－５－（１’，３’－ジフェニルブチル）サリチル酸と３，
５－ジ（α－メチルベンジル）サリチル酸の５：５モル比の混合物の水乳化液（固形分３
５％）４．３部添加し攪拌して水乳化液を得た。
同じように、表１に示す各種サリチル酸誘導体および該サリチル酸誘導体の塩の水乳化液
（固形分３５％）を用いて接着剤水乳化液を調製した。
いずれも水乳化液も安定性、乳化の様子は極めて良好であった。
【００６８】
比較例１～２
サリチル酸を試料として、実施例１と同様に接着剤水乳化液を調製した。
また、サリチル酸を全く含まない接着剤水乳化液を調製した。
【００６９】
実施例６～１２
リグノセルロース成形板の製造
実施例１で調製した水乳化液を、ブレンダー中の木質ファイバー８２０部へスプレーガン
を用いて噴霧塗布した。次に鋼製コール盤上に前記水乳化液を塗布したダストチップを３
０ｃｍ角の大きさに均一にフォーミングして鋼製コール盤をかぶせ、上記の条件にて熱圧
プレスして成形板を得た。
乳化開始から熱圧プレス開始までに要した時間は２０分であった。熱圧後、鋼製コール盤
への付着を観察したが、付着は見られなかった。また、熱圧成形後のボードは物性比較用
とし、再び同一のコール盤を用いて上記の操作を繰り返したが５０回繰り返しても鋼製コ
ール盤への付着は観察されなかった。
同様に実施例２～６で調製した水乳化液を用い同様に成形板を得た。何れも乳化開始から
熱圧プレス開始までに要した時間は略２０分であり、熱圧後、鋼製コール盤への付着は見
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られなかった。また、同一のコール盤を用いて上記の操作により成形を繰り返したが５０
回繰り返しても鋼製コール盤への付着は観察されなかった。
得られたリグノセルロース成形板の各種物性を表２に示す。
【００７０】
比較例３～４
比較例１～２で調製した接着剤水乳化液を用い実施例６と同様にプレス板の成形を行った
。しかし、熱圧後、鋼製コール盤へ付着が観測され、無理に剥がしたらボード表面が凸凹
になり物性測定が不可能であった。
【００７１】
【表１】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【００７２】
【表２】
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【００７３】
【発明の効果】
上記の説明から明らかなように本発明のサリチル酸誘導体および／またはその塩の単独ま
たは２種以上を内部離型剤として含有する有機イソシアナート系接着剤は、リグノセルロ
ース系材料の接着剤として用いると、プレス時間が短縮され、優れた離型性を示し、品質
の良好なリグノセルロース成形板を生産性良く製造可能であり、リグノセルロース成形板
として優れた機械的性質とさらに優れ防菌および防黴性を有する。
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