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(57)【要約】
　再生可能な原材料を含むホットメルト接着剤が記載される。ホットメルト接着剤は、（
ａ）ポリエステル系樹脂；（ｂ）官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックス；および（
ｃ）粘着付与剤を含む。ホットメルト接着剤は、石油系原材料から形成された従来のホッ
トメルト接着剤と同様の性能特性を有する。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）ポリエステル系樹脂、（ｂ）官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックスおよび
（ｃ）粘着付与剤を含むホットメルト接着剤組成物。
【請求項２】
　ホットメルト接着剤が、３２０°Fで少なくとも７２時間エージングした後、ホットメ
ルト接着剤の（ｖ最終－ｖ初期）／ｖ初期が３０％未満である、請求項１に記載のホット
メルト接着剤組成物。
【請求項３】
　ポリエステル系樹脂の酸および／または無水物を有する官能性ポリオレフィンに対する
比が、約２０：１～約１：２０の範囲である、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成
物。
【請求項４】
　ポリエステル系樹脂が、乳酸、ブチレンサクシネート、ブチレンサクシネート－アジペ
ート、ブチレンサクシネート－テレフタレート、エチレンサクシネート、ブチレンサクシ
ネート－カーボネート、グリコール酸、カプロラクトン、ヒドロキシ酪酸、ヒドロキシ吉
草酸、ヘキサノエートブチラート、ヒドロキシ酪酸－ヒドロキシ吉草酸およびこれらの混
合物のホモポリマーまたはコポリマーからなる群から選択される、請求項１に記載のホッ
トメルト接着剤。
【請求項５】
　ポリエステル系樹脂が、乳酸、ブチレンサクシネート、ヒドロキシ酪酸またはそれらの
混合物のホモポリマーまたはコポリマーである、請求項４に記載のホットメルト接着剤組
成物。
【請求項６】
　官能性ポリオレフィンが、Ｃ２～Ｃ２０モノマーから選択されるホモポリマーまたはコ
ポリマーである、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項７】
　官能性ポリオレフィンが、Ｃ２、Ｃ３、Ｃ４およびＣ８モノマーから選択されるホモポ
リマーまたはコポリマーである、請求項６に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項８】
　官能性ワックスが、Ｃ２～Ｃ２０から選択されるモノマーまたはコモノマーを有する、
請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項９】
　官能性ワックスが、Ｃ２、Ｃ３、Ｃ４およびＣ８から選択されるモノマーまたはコモノ
マーを有する、請求項８に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項１０】
　官能性ポリオレフィンが、カルボン酸基、酸無水物基、アミノ基、イミノ基、ヒドロキ
シル基またはエポキシ基から選択される極性官能基を含む、請求項１に記載のホットメル
ト接着剤組成物。
【請求項１１】
　極性官能基が、無水マレイン酸、カルボン酸、アクリル酸、マレイン酸、アクリル酸エ
チル、酢酸ビニル、エチレン－グリシジルメタクリレート、およびこれらの混合物からな
る群から選択される、請求項１０に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項１２】
　粘着付与剤が、ロジンエステル、テルペンフェノール、スチレン化テルペン、ポリテル
ペン、炭化水素、芳香族炭化水素、およびこれらの混合物からなる群から選択される、請
求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項１３】
　Ｃ２～Ｃ２０モノマーホモポリマーまたはＣ２～Ｃ２０コポリマーを有する非官能性ポ
リオレフィンをさらに含む、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
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【請求項１４】
　非官能性ワックス、酸化防止剤、安定剤、可塑剤、充填剤、添加剤、顔料、染料、ポリ
マー添加剤、消泡剤、防腐剤、増粘剤、レオロジー調整剤、湿潤剤、核形成剤、ブロッキ
ング防止剤、加工助剤、ＵＶ安定剤、中和剤、滑剤、界面活性剤および接着促進剤をさら
に含む、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項１５】
　（ａ）約５～約８０重量％のポリ乳酸、（ｂ）約０．１～約２５重量％の官能性ポリオ
レフィンまたは官能性ワックス、（ｃ）粘着付与剤および（ｄ）約５０重量％までのＣ２

～Ｃ２０モノマーを有するポリオレフィンを含むホットメルト接着剤組成物であって、ホ
ットメルト接着剤の（ｖ最終－ｖ初期）／ｖ初期が、約３２０°Fで少なくとも７２時間
エージングした後、３０％未満であり、接着剤は、実質的にゴムエラストマーを含まない
ホットメルト接着剤組成物。
【請求項１６】
　基材と請求項１に記載の接着剤を含む組成物とを含む物品。
【請求項１７】
　ケース、カートン、トレイ、ラベル、製本、バッグまたは使い捨て物品である、請求項
１６に記載の物品。
【請求項１８】
　基材と請求項１５に記載の接着剤を含む組成物とを含む物品。
【請求項１９】
　ケース、カートン、トレイ、ラベル、製本、バッグまたは使い捨て物品である、請求項
１８に記載の物品。
【請求項２０】
　（ａ）約２７５°F～約４００°Fで（ｉ）ポリエステル系樹脂、（ｉｉ）官能性ポリオ
レフィンまたは官能性ワックス、（ｉｉｉ）粘着付与剤を含む接着剤を形成する工程、
（ｂ）約２７５°F～約４００°Fで基材上に接着剤を塗布する工程、および
（ｃ）第２の基材を塗布された接着剤に適用する工程を含む、物品を製造する方法であっ
て、
基材が、紙、板紙、プラスチックフィルム、金属箔、剥離紙、綿、または不織布であり、
接着剤の粘度が、３２０°Fで少なくとも７２時間エージング後、３０％未満の変化であ
る方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、環境に優しいホットメルト接着剤に関する。ホットメルト接着剤は、再生可
能な成分をかなり含み、接着剤は十分な均一性、接着性および熱安定性を有する。
【背景技術】
【０００２】
　ホットメルト接着剤の製造に使用される主な原材料は、ポリマー、粘着付与剤およびワ
ックスである。原材料は、典型的には、エネルギー集約的プロセスを用いて石油から合成
される。加えて、石油の大部分が世界中の様々な地域から輸送され、これにより二酸化炭
素排出量が増加する。
【０００３】
　一般に、ホットメルト接着剤の原材料はほとんど再生可能な資源から作られていないた
め、環境に悪影響を及ぼす。
【０００４】
　二酸化炭素排出量を削減し、環境に優しい製品を製造することに対する要求が大きい。
環境にやさしいパッケージとして宣伝されている製品には、パッケージ内も環境に優しい
接着剤が含まれていることが望ましい。環境にやさしい接着剤を製造する１つの方法は、
ホットメルト接着剤をすべてまたはほとんど再生可能な資源から形成することにより、二
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酸化炭素排出量を減少させることである。
【０００５】
　ポリ乳酸は、再生可能な資源から作られている。しかし、国際公開第９５／１０５７７
号パンフレットに記載されているように、ポリ乳酸系接着剤は熱的に不安定である。廃棄
時の迅速な生分解が望ましいが、接着剤は、塗布および使用中に安定でなければならない
。純粋なポリ乳酸も脆い。米国特許第５，２５２，６４６号および第５，３１２，８５０
号は、大量の可塑剤および粘着付与剤を接着剤を軟化させるために組成物に添加すること
を教示するが、接着剤は依然として熱的に不安定である。米国特許第５，２５２，６４６
号および第５，１６９，８８９号に従って製造された接着剤は、１５０℃に曝されると２
４時間後に３６％の粘度変化をもたらし、７２時間後には最大９６％の粘度変化を生じる
。
【０００６】
　さらに、ポリ乳酸は接着剤の他の成分、例えば粘着付与剤およびワックスとの相溶性が
なく、加熱すると相分離が起こる。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、実質的に再生可能な原材料から製造された相分離のない均一で、非脆性かつ
熱的に安定な接着剤であるホットメルト接着剤を提供することを目的とする。このホット
メルト接着剤は、より環境に優しい包装材料を形成するために使用することができる。
【０００８】
　本発明は、再生可能な原材料を利用するホットメルト接着剤に関する。ホットメルト接
着剤は、石油系原材料から形成された従来のホットメルト接着剤と同様の性能特性を有す
る。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　一実施形態では、（ａ）ポリエステル系樹脂、；（ｂ）官能性ポリオレフィンまたは官
能性ワックス；および（ｃ）粘着付与剤を含有するホットメルト接着剤を提供する。ホッ
トメルト接着剤の粘度（ｖ最終－ｖ初期）／ｖ初期は、安定したままであり、ホットメル
ト接着剤が３２０°Ｆで少なくとも７２時間エージングされた後、３０％未満の変化であ
る。
【００１０】
　別の実施形態では、（ａ）約５～約８０重量％のポリ乳酸、；（ｂ）約０．１～約２５
重量％の官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックス、；（ｃ）粘着付与剤；および（ｄ
）約５０重量％までのＣ２～Ｃ２０モノマーを有する非官能性ポリオレフィンを含むホッ
トメルト接着剤組成物を提供する。ホットメルト接着剤は、実質的にゴムエラストマーを
含まない。ホットメルト接着剤の粘度（ｖ最終－ｖ初期）／ｖ初期は、安定したままであ
り、約３２０°Ｆで少なくとも７２時間エージングした後、３０％未満の変化である。
【００１１】
　さらに別の実施形態は、基材および（ａ）ポリエステル系樹脂、（ｂ）官能性ワックス
の官能性ポリオレフィン；および（ｃ）粘着付与剤を含むホットメルト接着剤組成物を含
む包装物品を目的とする。物品は、ケース、カートン、トレイ、ラベル、製本またはバッ
グである。
【００１２】
　別の実施形態は、（１）約２７５°Ｆ～約４００°Ｆで加熱下、（ｉ）ポリエステル系
樹脂、（ｉｉ）官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックス、および（ｉｉｉ）粘着付与
剤を含む接着剤を形成する工程、
（２）約２７５°Ｆ～約４００°Ｆで基材上に接着剤を塗布する工程、および
（３）第２の基材を塗布された接着剤に適用する工程を含む、物品を製造する方法を目的
とする。基材は、紙、板紙、プラスチックフィルム、金属箔、剥離紙、綿、または不織布
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である。ホットメルト接着剤の粘度（ｖ最終－ｖ初期）／ｖ初期は、安定したままであり
、ホットメルト接着剤が、３２０°Ｆで少なくとも７２時間エージング後、３０％未満の
変化である。
【００１３】
　発明の詳細な説明
　本発明は、経時的な熱安定性を提供する再生可能な原材料から製造されたホットメルト
接着剤組成物を提供する。
【００１４】
　接着剤は、ポリエステル系樹脂を含む。一実施形態では、ポリエステル系樹脂は非晶質
ポリエステル系樹脂である。他の実施形態では、ポリエステル系樹脂は、半結晶性ポリエ
ステル系樹脂である。ポリエステル系樹脂には、乳酸、ブチレンサクシネート、ブチレン
サクシネート－アジペート（ａｄｉｐｉａｔｅ）、ブチレンサクシネート－テレフタレー
ト、エチレンサクシネート、ブチレンサクシネート－カーボネート、グリコール酸、カプ
ロラクトン、ヒドロキシ酪酸、ヒドロキシ吉草酸、ヘキサノエートブチラート、ヒドロキ
シ酪酸－ヒドロキシ吉草酸およびそれらの混合物が挙げられる。
【００１５】
　用語「乳酸」は、式ＣＨ３ＣＨ（ＯＨ）ＣＯ２Ｈの化合物を指す。乳酸は、２つの光学
異性体（Ｌ－（＋）－乳酸または（Ｓ）－乳酸、およびその鏡像Ｄ－（－）－乳酸または
（Ｒ）－乳酸）の一つであることができ、または乳酸は、スカレミックまたはラセミ体で
あり得る。「ポリ乳酸」または「ポリラクチド」という用語は、式－（ＣＨ（ＣＨ３）Ｃ
（＝Ｏ）－Ｏ）ｎ－の熱可塑性ポリエステルを指し、ｎはポリマーの分子量が約５００～
約１，０００，０００、および典型的には約１０，０００～約１，０００，０００である
。ポリ－Ｌ－ラクチドは、Ｌ、Ｌ－ラクチド（Ｌ－ラクチドとしても知られている）の重
合から生じる生成物である。本明細書に記載の重合方法を使用して、ポリ乳酸またはポリ
乳酸コポリマーを重合することができる。特定のホモポリマーの例には、ポリ（Ｌ－乳酸
）、ポリ（ＤＬ－乳酸）、シンジオタクチックポリ（ＤＬ－乳酸）、およびアタクチック
ポリ（ＤＬ－乳酸）が含まれる。
【００１６】
　上記ポリ乳酸系樹脂は、Ｌ－乳酸および／またはＤ－乳酸を主成分として含むポリマー
であり、乳酸以外の他の共重合成分を含んでもよい。このような他の共重合成分単位の例
としては、多価カルボン酸、多価アルコール、ヒドロキシカルボン酸およびラクトンが挙
げられる。具体例としてシュウ酸、マロン酸、コハク酸、グルタル酸、アジピン酸、アゼ
ライン酸、セバシン酸、ドデカンジオン酸、フマル酸、シクロヘキサンジカルボン酸、テ
レフタル酸、イソフタル酸、フタル酸、２，６－ナフタレンジカルボン酸、アントラセン
ジカルボン酸、５－ナトリウムスルホイソフタル酸、５－テトラブチルホスホニウムスル
ホイソフタル酸などの多価カルボン酸；エチレングリコール、プロピレングリコール、ブ
タンジオール、ヘプタンジオール、ヘキサンジオール、オクタンジオール、ノナンジオー
ル、デカンジオール、１，４－シクロヘキサンジメタノール、ネオペンチルグリコール、
グリセリン、ペンタエリスリトール等の多価アルコール；ビスフェノールＡまたはビスフ
ェノールとエチレンオキサイド、ジエチレングリコール、トリエチレングリコール、ポリ
エチレングリコール、ポリプロピレングリコール、およびポリテトラメチレングリコール
との付加反応により得られる芳香族多価アルコール；グリコール酸、３－ヒドロキシ酪酸
、４－ヒドロキシ酪酸、４－ヒドロキシ吉草酸、６－ヒドロキシカプロン酸、ヒドロキシ
安息香酸などのヒドロキシカルボン酸；グリコリド、ε－カプロラクトングリコリド、ｓ
－カプロラクトン、β－プロピオラクトン、δ－ブチロラクトン、β－またはγ－ブチロ
ラクトン、ピバロラクトンおよびδ－バレロラクトンなどのラクトン類などが挙げられる
。乳酸以外の他の共重合単位の含有量は、全モノマー単位１００モル％に対して、通常０
～５０モル％、好ましくは０～３０モル％である。
【００１７】
　ポリエステル系樹脂は、接着剤の全重量の少なくとも約５重量％存在するが、ポリエス
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テル系樹脂の含有量を変えて塗布条件に合わせて接着剤を配合してもよい。好ましくは、
ポリエステル樹脂の量は、二酸化炭素排出量を最小にするために接着剤中の再生不能な原
材料の量よりも多い。
【００１８】
　一実施形態では、ポリ乳酸は、結晶化および再結晶のごくわずかな熱を有する実質的に
非晶質である。非晶質ポリ乳酸は、固体状態で規則的な三次元構造を持たない。それらの
分子鎖は空間内で完全にランダムに配置される。別の実施形態において、ポリ乳酸は、半
結晶性ポリ乳酸である。半結晶性ポリ乳酸は、融点（Ｔｍ）を示し、融点は非晶質ポリ乳
酸には存在しない。さらに、半結晶材料の溶融転移とは異なり、非晶質ポリ乳酸のガラス
転移はそれに関連するエンタルピー変化（ΔＨ）を有さない。
【００１９】
　融点、Ｔｍ、および融解のエンタルピーまたは熱（ΔＨｍ）は、示差走査熱量測定（Ｄ
ＳＣ）によって決定することができる。この技術は、当業者に周知であり、科学文献に十
分に記載される。
【００２０】
　接着剤は、接着剤中に非官能性ポリオレフィンをさらに含むことができる。非官能性ポ
リオレフィンは、オレフィンに基づく構造単位を有し、オレフィンホモポリマーまたはコ
ポリマーであってもよい。オレフィンとしては、エチレンまたは３～２０の炭素原子を有
するモノマー構造が好ましい。３～２０個の炭素原子を有するオレフィンとしては、プロ
ピレン、１－ブテン、１－ペンテン、１－ヘキセン、１－ヘプテン、１－オクテン、１－
ノネン、１－デセン、１－ウンデセン、１－ドデセン、１－トリデセン、１－テトラデセ
ン、１－ペンタデセン、１－ヘキサデセン、１－ヘプタデセン、１－オクタデセン、１－
ノナデセン、１－エイコセン、３－メチル－１－ブテン、３－メチル－１－ペンテン、３
－エチル－１－ペンテン、４－メチル－１－ペンテン、４－メチル－１－ヘキセン、４，
４－ジメチル－１－ヘキセン、４，４－ジメチル－１－ペンテン、４－エチル－１－ヘキ
セン、３－エチル－１－ヘキセン、９－メチル－１－デセン、１１－メチル－１－ドデセ
ン、１２－エチル－１－テトラデセンおよびそれらの組み合わせを含む。これらは単独で
またはこれらの２種以上を組み合わせて用いることができるが、オレフィンとしてエチレ
ンまたはプロピレンを好ましくは含む。
【００２１】
　非官能性ポリオレフィンは、接着剤中に約５０重量％まで存在してもよい。塗布条件に
依存して、非官能性ポリオレフィンの量は接着剤中で変化する。
【００２２】
　接着剤は、官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックスをさらに含む。ポリオレフィン
は、典型的には約２０００ダルトンを超える範囲の重量平均分子量を有し、ワックスは約
２０００ダルトン未満の重量平均分子量を有する。
【００２３】
　官能性ポリオレフィンは、非官能性ポリオレフィンの基本構造単位を有し、オレフィン
ホモポリマーまたはオレフィンと共重合可能な化合物を共重合させることによって得られ
るコポリマーであってもよい。官能性ポリオレフィンまたはワックスは、Ｃ２～Ｃ２０の
モノマーまたはコモノマーによって形成される。好ましくは、官能性ポリオレフィンまた
はワックスは、Ｃ２、Ｃ３、Ｃ４およびＣ８から選択されるモノマーまたはコモノマーを
有する。
【００２４】
　官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックスは、オレフィン系鎖を合成し、続いてオレ
フィン鎖上に反応またはグラフトすることによって極性官能基を導入することによって極
性官能基で修飾する。極性官能基は、オレフィン鎖の末端または鎖の内部の構造単位に導
入することができる。
【００２５】
　官能性ポリオレフィンの「極性官能基」の例として、カルボン酸基、酸無水物基、アミ
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ノ基、イミノ基、ヒドロキシル基またはエポキシ基が挙げられる。官能性ポリオレフィン
またはワックスの好ましい極性官能基には、無水マレイン酸、カルボン酸、アクリル酸、
マレイン酸、アクリル酸エチル、酢酸ビニル、エチレン－グリシジルメタクリレート、お
よびそれらの混合物が含まれる。極性官能基は、グラフトを介してオレフィン鎖の末端に
導入されてもよいし、オレフィン鎖の末端以外のオレフィン鎖の内部の構造単位に導入さ
れてもよい。極性官能基のレベルは、ポリマーまたはワックスの約０．１重量％～約３５
重量％までの範囲である。
【００２６】
　非限定的な官能性ポリオレフィンはまた、オレフィン鎖にグラフトされたビニル関連（
コ）ポリマー、エチレン／メチルアクリレート／グリシジルメタクリレート共重合樹脂、
エチレン－グリシジルメタクリレート－スチレンコポリマーおよび無水マレイン酸変性ポ
リエチレンコポリマーを含む。例示的な官能性ポリオレフィンおよびワックスとして、ポ
リエチレンにグラフトされた無水マレイン酸、ポリエチレンにグラフトされたエチルアク
リレート、ポリエチレンにグラフトされたビニルアセテート、エチルアクリレートとポリ
エチレンにグラフトされた無水マレイン酸との混合物およびエチレンとアクリル酸のコポ
リマーが挙げられる。好ましい官能性ポリオレフィンワックスには、無水マレイン酸グラ
フトポリエチレン、エチルアクリレートグラフトポリエチレン、酢酸ビニルグラフトポリ
エチレン、アクリル酸エチルおよび無水マレイン酸グラフトポリエチレン、およびエチレ
ンとアクリル酸のコポリマーが含まれる。
【００２７】
　官能性ポリオレフィンおよびワックスは、ＤｏｗのＡＦＦＩＮＩＴＹ　ＧＡ　１０００
Ｒ、ＧＡ　１９００、およびＧＡ　１９５０、ＮＯＦ　ＣｏｒｐｏｒａｔｉｏｎのＭＯＤ
ＩＰＥＲシリーズ、住友化学のＢＯＮＤ　ＦＡＳＴシリーズ、ＤｕＰｏｎｔのＦＵＳＡＢ
ＯＮＤシリーズ、およびＨｏｎｅｙｗｅｌｌのＡ－Ｃ　５００，６００，９００、および
５０００シリーズの商品名で入手することができる。
【００２８】
　官能性ポリオレフィンまたはワックスに対するポリエステル系樹脂の比率は、約２０：
１～１：２０の範囲である。ここでも、接着剤中の再生可能なポリエステル系樹脂を最大
にすることは、全体的な二酸化炭素排出量を減少させる。
【００２９】
　別の実施形態では、接着剤は、ゴム系のエラストマーを本質的に含まない。ゴム系エラ
ストマーは、ビニル系芳香族炭化水素ブロックおよび共役ジエンブロックを含む。
【００３０】
　本発明のホットメルト接着剤における粘着付与剤は、特に限定されない。粘着付与剤は
、粘着付与樹脂とポリエステル系樹脂との相溶性に基づいて選択すべきである。さらに、
粘着付与剤を選択する際には、安定性、粘度、色、軟化点および臭気も考慮する必要があ
る。
【００３１】
　ポリエステル系樹脂の好ましい粘着付与剤には、ロジンエステル、テルペン、脂肪族ま
たは芳香族炭化水素樹脂が含まれる。一実施形態では、好ましい粘着付与剤は、再生可能
な資源である古い木の切り株、樹液、木材源および柑橘類に由来する。
【００３２】
　粘着付与樹脂の例としては、天然ロジン、ロジンエステル、変性ロジン、水添ロジン、
天然ロジンのグリセロールエステル、変性ロジンのグリセロールエステル、天然ロジンの
ペンタエリスリトールエステル、変性ロジンのペンタエリスリトールエステル、水添ロジ
ンのペンタエリスリトールエステル、天然テルペンのコポリマー、天然テルペンの三次元
ポリマー、水素化テルペンのコポリマーの水素化誘導体、ポリテルペン樹脂、テルペン－
フェノール、ポリテルペン、フェノール系変性テルペン樹脂の水素化誘導体、スチレン化
テルペン、非晶質石油炭化水素樹脂、非晶質石油炭化水素樹脂の水素化誘導体、芳香族石
油炭化水素樹脂、芳香族石油炭化水素樹脂の水素化誘導体、環状非晶質石油炭化水素樹脂
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および環状非晶質石油炭化水素樹脂の水素化誘導体が挙げられる。
【００３３】
　塗布条件に応じて、接着剤中の粘着付与剤の量は、異なる。典型的には、粘着付与剤は
、接着剤の全重量に基づき、約１０～約６０重量％存在する。
【００３４】
　接着剤は、任意に、非官能性ワックスを含む。接着剤中のワックスの種類および量は特
に限定されず、塗布条件および必要に応じて変更することができる。一実施形態では、接
着剤は、フィッシャー・トロプシュワックスおよびポリオレフィンワックス（ポリエチレ
ンワックスおよびポリプロピレンワックス）などの合成ワックス；パラフィンワックスお
よび微晶質ワックスのような石油ワックスを含む。別の実施形態において、および好まし
くは、ワックスは、カルボン酸および長鎖アルコールのエステル、または長鎖脂肪酸およ
び第一級アルコールなどの置換炭化水素の混合物を含む動物および植物などの再生可能資
源由来である。好ましいワックスには、カルナウバワックス、パームワックス、キャスタ
ーワックス、および大豆ワックスが含まれる。別の実施形態では、ワックスの混合物、石
油由来ワックスおよび動物／植物由来ワックスの両方を接着剤に利用することができる。
ここでも、接着剤中の再生可能な原材料を最大化することにより、全体的な二酸化炭素排
出量が低減される。
【００３５】
　本発明の接着剤は、種々の添加剤をさらに含んでもよい。非限定的な例として酸化防止
剤、安定剤、充填剤、添加剤、顔料、染料、ポリマー添加剤、消泡剤、防腐剤、増粘剤、
レオロジー調整剤、保湿剤、核形成剤、ブロッキング防止剤、加工助剤、ＵＶ安定剤、中
和剤、滑剤、界面活性剤および接着促進剤が挙げられる。
【００３６】
　好ましい酸化防止剤は、チオエステル、ホスフェート、芳香族アミン、ヒンダードフェ
ノール、テトラキス（メチレン３－（３’，５’－ジ－ｔ－ブチル－４－ヒドロキシフェ
ニル）プロピオネート）メタン、２，２’－エチリデンビス（４，６－ジ－ｔｅｒｔ－ブ
チルフェノール）、１，１－トリス（２－メチル－４－ヒドロキシ－５－ｔ－ブチルフェ
ニル）ブタン、１，３，５－トリメチル－２，４，６－トリス（３，５－ｔｅｒｔ－ブチ
ル－４－ヒドロキシベンジル）ベンゼン、ジラウリルチオジプロピオネート、ペンタエリ
スリトールテトラキス（β－ラウリルチオプロピオネート）、アルキルアリールジおよび
ポリホスフェート、チオホスフィット、およびそれらの組合せまたは誘導体が挙げられる
。
【００３７】
　可塑剤を添加してもよいが、接着剤の軟化のためまたは脆化を減少させるための必要な
成分ではない。ポリ乳酸は脆弱であることはよく知られており、したがって、接着は、ポ
リ乳酸系接着剤の依然として課題である。可塑剤は、接着剤中の他の成分と相溶性である
限り、特に限定されない。可塑剤の例として、無色、無臭のパラフィン系オイル、ナフテ
ン系オイル、芳香族オイルが挙げられる。
【００３８】
　本発明の接着剤は、均一な接着剤として形成され、明確な分離層に相分離しない単一の
均質材料中に貯蔵安定性を維持する。ホットメルト接着剤は、典型的には、数日間タンク
内で製造され、貯蔵されるので、タンク全体にわたって均一な接着剤を長期間維持するこ
とが望ましい。相分離した接着剤を基材上に塗布すると、接着剤の性能が一貫しておらず
、信頼性が低くなる可能性がある。ポリエステル系樹脂は、加熱下、本発明の接着剤中に
他の成分と均一相で長期間混和する。特定の理論に拘束されることなく、官能性ポリオレ
フィンは接着剤中のポリ乳酸と相溶性であると考えられる。官能性ポリオレフィンとポリ
エステル系樹脂は、コロイド分散体を形成し、ミセル状の構造を形成する。ポリエステル
系樹脂粒子は官能性ポリオレフィンの極性官能基で取り囲まれ、非極性尾部はミセル構造
の極性部分から分岐する。      
　安定化された粒子のために、極性の低い物質、例えば粘着付与剤、ポリオレフィン、ワ
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ックスを、相分離した非相溶系を形成することなく接着剤にさらに含めることができる。
さらに、ポリエステル系樹脂の脆性はミセル構造から改質され、接着剤はより柔軟である
。
【００３９】
　本発明のさらに好ましい態様として、ホットメルト接着剤は、１００，０００ｍＰａ・
ｓ以下、好ましくは約３０，０００ｍＰａ・ｓ未満、より好ましくは約１０，０００未満
、最も好ましくは約５，０００ｍＰａ・ｓ未満の１６０℃での初期粘度（または溶融粘度
）を有する。本明細書での、１６０℃における粘度（または溶融粘度）とは、Ｂｒｏｏｋ
ｆｉｅｌｄ粘度計でＮｏ．２７のスピンドルを用いて測定した値を意味する。
【００４０】
　本発明のホットメルト接着剤の粘度は、長時間にわたって貯蔵安定性のままである。接
着剤を少なくとも７２時間３２０°Ｆ（１６０℃）のエージング条件にさらした後でさえ
、接着剤の粘度は比較的変化しないままであり、接着剤が貯蔵安定であることを示す。（
以下の（ｉ）で示される）ホットメルト接着剤の粘度は、３０％、２９％、２８％、２７
％、２６％、２５％、２４％、２３％、２２％、２１％、２０％、１９％、１８％、１７
％、１６％、１５％、１４％、１３％、１２％、１１％、１０％未満である。
【００４１】
【化１】

【００４２】
　ポリ乳酸は水および水分に敏感であることはよく知られている。空気、熱に曝されると
ポリ乳酸は劣化し、したがって従来のポリ乳酸系接着剤はエージング条件下で分解する傾
向がある。このように、従来のポリ乳酸系接着剤の粘度は、熱に曝されるとわずか数時間
で大幅に減少する。驚くべきことに、本発明のホットメルト接着剤は貯蔵安定性のままで
あり、均一な相のままであり、熱に長時間曝されても実質的に分解しない。
【００４３】
　ホットメルト接着剤は、一般的に知られているホットメルト接着剤の製造方法を用いて
、ポリエステル系樹脂、官能性ポリオレフィンまたはワックス、粘着付与剤、および任意
に非官能性ポリオレフィンおよび添加剤を約２７５°Ｆ（１３５℃）～約４００°Ｆ（２
０４℃）で混合することにより形成することができる。成分の添加順序、加熱方法等は特
に限定されない。
【００４４】
　ホットメルト接着剤の塗布方法は特に限定されない。接着剤は第１の基板上に塗布され
、次に第２の基板が第１の基板上に適用され、それによって接着剤が２つの基板の間に挿
入される。このような塗布方法は、接触塗布と非接触塗布とに大別することができる。「
接触塗布」とは、ホットメルト接着剤を塗布する際に噴出機を部材やフィルムに接触させ
る塗布方法である。接触塗布法の例としては、スロットコーターコーティング、ロールコ
ーターコーティング等が挙げられる。「非接触塗布」とは、ホットメルト接着剤を塗布す
る際に、噴出機を部材やフィルムに接触させない塗布方法をいう。非接触塗布法の例には
、螺旋状に塗布できるスパイラルコーティング、波状に塗布できるオメガコーティングお
よびコントロールシームコーティング、面状に塗布できるスロットスプレーコーティング
およびカーテンスプレーコーティング、点状に塗布できるドットコーティングなどを例示
できる。



(10) JP 2017-532404 A 2017.11.2

10

20

30

40

50

【００４５】
　基材には、バージンおよびリサイクルクラフト紙、高密度および低密度クラフト紙、チ
ップボードおよび種々の処理および被覆がなされたクラフト紙およびチップボード、プラ
スチックフィルム、木材、金属箔、剥離紙、綿、不織布、複合材料などが含まれる。これ
らの複合材料は、アルミニウムホイルにラミネート加工され、さらに、ポリエチレン、マ
イラ、ポリプロピレン、ポリ塩化ビニリデン、エチレン酢酸ビニルおよび種々の他の種類
のフィルムなどのフィルム材料にラミネート加工されたチップボードを含むことができる
。　
【００４６】
　ホットメルト接着剤は、高速硬化（１０秒未満の硬化）および物品を包装するための非
感圧接着剤として特に有用である。ホットメルト接着剤は、コンバージョン、たばこ製造
、製本、袋の端閉じおよび不織布市場において広く使用され得る。接着剤は、ケース、カ
ートン、およびトレー形成接着剤として、またたとえば、シリアル、クラッカー、ビール
製品の包装におけるヒートシールを含むシーリング接着剤として特に使用される。荷造り
業者への出荷前にその製造業者により接着剤が適用されるカートン、ケース、箱、袋、ト
レイなどの容器は、本発明に包含される。
【００４７】
　本発明は、非限定的であり、本発明を説明するためだけの以下の例の分析により、より
よく理解することができる。　
【実施例】
【００４８】
　例　
　接着剤試料は、ブラベンダー（Ｂｒａｂｅｎｄｅｒ）中で成分を一緒に合わせることに
よって形成し、１６０℃で約１時間加熱した。相分離または接着剤の均一性が観察され、
記された。
【００４９】
ポリエステル系樹脂は、ＮａｔｕｒｅＷｏｒｋｓのＩＮＧＥＯ　Ｂｉｏｐｏｌｙｍｅｒｓ
　６３６１　Ｄである。
非官能性ポリオレフィンは、エチレンコポリマーである。
官能性ポリオレフィンは無水マレイン酸グラフトポリエチレンコポリマーである。　
粘着付与剤は、ロジンエステル、テルペンフェノール、スチレン化テルペンの混合物であ
る。
ワックスは、約９７℃の凝固点を有するフィッシャー・トロプシュワックスおよび／また
はＡＯＣＳ　Ｃｃ　１８－８０に従って測定されたメトラー滴点が１５８°Ｆである水素
化大豆油グリセリドである。
可塑剤はＶｅｒｔｅｌｌｕｓのＣＩＴＲＩＦＬＥＸ　Ａ４である。
酸化防止剤は、ＢＡＳＦのＩｒｇａｎｏｘ　１０１０またはＩｒｇａｆｏｓ　１６８の混
合物である。
【００５０】
　接着試験－単一の溝付き段ボール紙を２”×３”の基材に切断した。３２０°Ｆ～３５
０°Ｆのホットメルトの溶融ビーズを、基材の中央に（幅に沿って）引き出した。次いで
、第２の基材を第１の基材上に直ちに重ね、その間に接着剤を置き、５０ｇの重りを５秒
間構造物の上に置いた。次いで、この構造物を室温で２４時間コンディショニングし、次
に試験温度（１３５°Ｆ、室温または４０°Ｆ）で２４時間保存した。２４時間の貯蔵の
後、試料を９０°剥離モードの貯蔵温度で手で応力を加えた。次いで、繊維剥離の有無を
記した。
【００５１】
　エージング条件試験（熱安定性試験）－１００ｇの試料を、内径２．３７５インチの開
口部を有する８オンスの透明ガラス瓶に入れた。ガラス瓶の開口部はアルミニウムホイル
で覆われていた。次いで、この瓶を３５０°Ｆの予熱したブルーＭベンチトップオーブン
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（Ｂｌｕｅ　Ｍ　Ｅｌｅｃｔｒｉｃ　Ｃｏｍｐａｎｙ）に入れた。瓶は２４時間間隔で３
区間まで（最大７２時間）オーブンに保存した。各間隔で、瓶をオーブンから取り出し、
周囲条件に置き、粘度を測定した。
【００５２】
　観察－接着剤を試験して、試料が均一（瓶全体で均質）または相分離（瓶内の明確な分
離層）かどうかを決定した。この観察は、試料を作製した直後、およびエージング試験中
の各間隔の後にも行った。
【００５３】
　粘度－接着剤試料の粘度をＢｒｏｏｋｆｉｅｌｄ粘度計、スピンドル２７で測定した。
試料粘度は、接着剤を製造した直後、およびエージング状態に曝してから２４時間後およ
び７２時間後に測定した。
【００５４】
　表１の接着剤は、米国特許第５，１６９，８８９号および第５，２５２，６４６号の教
示に従って製造された。接着剤をエージング条件下で試験した場合、接着剤の粘度は元の
粘度から３６～９６％に減少した。
【００５５】
【表１】

【００５６】
　表２の接着剤試料の成分を以下に列挙する。　
【００５７】
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【表２】

【００５８】
　比較接着剤試料ＡおよびＢ相は、分離した。相分離した接着剤については、安定性試験
を実施しなかった。比較試料とは異なり、接着剤試料１は均一であった。また、接着剤試
料１は、高、低および室温での繊維板に良好に接着した。加えて、試料１の粘度は、３２
０°Ｆで７２時間エージング後であっても比較的変化しないままであり、３０％未満で変
化した。
【００５９】
　表３の接着剤試料の成分を以下に列挙する。
【００６０】
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【表３】

【００６１】
　試料２～５は均一であり、少なくとも２つの温度条件で良好な繊維剥離を有し、少なく
とも７２時間のエージング条件下で貯蔵安定性を維持した。試料２～５は均一であり、エ
ージング条件に曝した後ですら均一であった。表３は、異なる塗布条件に適合できる広い
範囲の粘度を有する接着剤を作成できることを示す。
【００６２】
　表４の接着剤試料の成分を以下に列挙する。
【００６３】
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【表４】

【００６４】
　ポリ乳酸にゴムエラストマーを添加すると、混合時すぐにまたは時間の経過とともに、
粗いまたは相分離した接着剤を形成した。さらに、ポリ乳酸にゴムを添加すると、接着剤
の硬化時間が著しく増加する。接着試料、試料６は、速い（１０秒未満の）硬化特性を有
しながらも、均一な接着剤を形成し、熱安定性試験の後、均一なままである。
【手続補正書】
【提出日】平成29年5月12日(2017.5.12)
【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）ポリエステル系樹脂、（ｂ）官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックスおよび
（ｃ）粘着付与剤を含むホットメルト接着剤組成物であって、
官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックスが、カルボン酸基、酸無水物基、アミノ基、
イミノ基、ヒドロキシル基またはエポキシ基から選択される極性官能基を含み、
ホットメルト接着剤が、３２０°Fで少なくとも７２時間エージングした後、ホットメル
ト接着剤の（粘度最終－粘度初期）／粘度初期が３０％未満であるホットメルト接着剤組
成物。
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【請求項２】
　ポリエステル系樹脂が、乳酸、ブチレンサクシネート、ヒドロキシ酪酸またはそれらの
混合物のホモポリマーまたはコポリマーである、請求項１に記載のホットメルト接着剤組
成物。
【請求項３】
　官能性ポリオレフィンが、Ｃ２、Ｃ３、Ｃ４およびＣ８モノマーから選択されるホモポ
リマーまたはコポリマーである、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項４】
　官能性ワックスが、Ｃ２、Ｃ３、Ｃ４およびＣ８から選択されるモノマーまたはコモノ
マーを有する、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項５】
　極性官能基が、無水マレイン酸、カルボン酸、アクリル酸、マレイン酸、アクリル酸エ
チル、酢酸ビニル、エチレン－グリシジルメタクリレート、およびこれらの混合物からな
る群から選択される、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項６】
　（ａ）ポリエステル系樹脂、（ｂ）官能性ポリオレフィンまたは官能性ワックス、（ｃ
）粘着付与剤および（ｄ）Ｃ２～Ｃ２０モノマーホモポリマーまたはＣ２～Ｃ２０コポリ
マーを有する非官能性ポリオレフィンを含むホットメルト接着剤組成物。
【請求項７】
　非官能性ワックス、酸化防止剤、安定剤、可塑剤、充填剤、添加剤、顔料、染料、ポリ
マー添加剤、消泡剤、防腐剤、増粘剤、レオロジー調整剤、湿潤剤、核形成剤、ブロッキ
ング防止剤、加工助剤、ＵＶ安定剤、中和剤、滑剤、界面活性剤および接着促進剤をさら
に含む、請求項１に記載のホットメルト接着剤組成物。
【請求項８】
　（ａ）５～８０重量％のポリ乳酸、（ｂ）０．１～２５重量％の官能性ポリオレフィン
または官能性ワックス、（ｃ）粘着付与剤および（ｄ）５０重量％までのＣ２～Ｃ２０モ
ノマーを有するポリオレフィンを含むホットメルト接着剤組成物であって、ホットメルト
接着剤の（粘度最終－粘度初期）／粘度初期が、３２０°Fで少なくとも７２時間エージ
ングした後、３０％未満であり、接着剤は、実質的にゴムエラストマーを含まないホット
メルト接着剤組成物。
【請求項９】
　基材と請求項８に記載の接着剤を含む組成物とを含み、ケース、カートン、トレイ、ラ
ベル、製本、バッグまたは使い捨て物品である物品。
【請求項１０】
　（ａ）２７５°F～４００°Fで（ｉ）ポリエステル系樹脂、（ｉｉ）官能性ポリオレフ
ィンまたは官能性ワックス、（ｉｉｉ）粘着付与剤を含む接着剤を形成する工程、
（ｂ）２７５°F～４００°Fで基材上に接着剤を塗布する工程、および
（ｃ）第２の基材を塗布された接着剤に適用する工程を含む、物品を製造する方法であっ
て、
基材が、紙、板紙、プラスチックフィルム、金属箔、剥離紙、綿、または不織布であり、
接着剤の粘度が、３２０°Fで少なくとも７２時間エージング後、３０％未満の変化であ
る方法。
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【国際調査報告】
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