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摘要：目的 为有效解决树脂胶黏剂粘度低以及降低胶合板中甲醛释放污染环境问题，使制备的树脂胶

黏剂能更满足于室内用胶合板制品的要求。方法 以三聚氰胺（M）、乙二醛（G）和尿素（U）为原料

制备三聚氰胺-乙二醛-尿素树脂胶黏剂（简称 MGU），用聚乙烯醇（PVA）改性正交实验优化出的 MGU

树脂胶黏剂（简称 PVA/MGU），并进行了胶合实验。结果 MGU 树脂胶黏剂的最佳制备工艺：原料 G、

M、U 物质的量的比为 1 0.18 0.10∶ ∶ ，反应温度为 65 ℃，反应时间为 70 min，且采用质量分数为 10%

的 PVA 改性 MGU 树脂胶黏剂，压制的胶合板的胶合强度最佳，达到 0.73 MPa，符合 GB/T 17657—2013

中Ⅱ类胶合板要求。PVA/MGU 树脂胶黏剂的粘度为 36.2 s，较 MGU 树脂胶黏剂提高了 27%，游离甲醛

的质量分数为 0.011%，很大程度上满足了胶合板的使用要求，且游离醛含量较低，具有广阔的应用前

景。结论 通过 FT-TR 分析发现，PVA 与 MGU 树脂胶黏剂有化学键的结合；TG 检测发现，PVA/MGU

树脂胶黏剂的热稳定性和耐水性明显提高；DSC 分析表明，PVA/MGU 树脂胶黏剂的固化温度较未改性

的有所降低。 
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ABSTRACT: The work aims to effectively solve the problem of low viscosity of resin adhesives and reduce the release of 

formaldehyde in plywood that pollutes the environment and to make the prepared resin adhesives better meet the re-

quirements of indoor plywood products. The melamine-glyoxal-urea resin adhesive (MGU for short) was prepared with 

melamine (M), glyoxal (G) and urea (U), the MGU resin adhesive (PVA/MGU for short) was optimized through modifi-

cation of orthogonal experiments with polyvinyl alcohol (PVA) and the gluing experiments were carried out. The best 

preparation process of MGU resin adhesive included the molar ratio of raw materials of G : M : U=1 : 0.18 : 0.10, the 

reaction temperature of 65 ℃, the reaction time of 70 min, and the PVA-modified MGU resin adhesive with a mass frac-

tion of 10%. The pressed plywood had the best bonding strength of 0.73 MPa, which met the requirements of GB/T  
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17657—2013 Class II plywood. The viscosity of the PVA/MGU resin adhesive was 36.2 s, which was 27% higher than 

that of the MGU resin adhesive, and the content of free formaldehyde was 0.011%, which largely met the requirements of 

plywood use. In addition, due to the low content of free formaldehyde, the MGU resin adhesive had broad application 

prospects. According to the FT-TR analysis, PVA is chemically bonded to the MGU resin adhesive. From the TG test re-

sults, the thermal stability and water resistance of the PVA/MGU resin adhesive are significantly improved. According to the 

DSC analysis, the curing temperature of the PVA/MGU resin adhesive is reduced compared with that of the unmodified one. 

KEY WORDS: melamine-glyoxal-urea resin adhesive; polyvinyl alcohol; plywood; adhesive strength 

胶合板是木材加工过程中的一个主导性技术产

品[1]。它在国际市场上起步较早且行业技术创新发展

速度较高，因此在整个国际市场上竞争力很强，优势

明显 [2]。我国胶合板产品在设计和制造的过程中使

用的主要是脲醛树脂胶黏剂[3-5]、酚醛树脂胶黏剂 [6]

和三聚氰胺甲醛树脂胶黏剂[7-8]。由于甲醛类树脂胶

黏剂生产制造和使用过程中会释放出有毒有污染的

物质——甲醛，严重危害到人们的身体以及生活环

境，使得胶合板的应用领域受到限制。 

随着绿色环保的生活理念被广泛传播，国内外工

作者对胶合板用树脂胶黏剂研究重点转移到降低树

脂中游离甲醛的质量分数及开发无甲醛绿色环保树

脂上来[9]。文中用绿色环保、挥发性低的乙二醛[10-11]

替代甲醛，与三聚氰胺、尿素进行缩合反应，通过正

交实验确定 MGU 树脂胶黏剂的最佳制备工艺；用聚

乙烯醇（PVA）做改性剂[12-14]，来提高 MGU 树脂胶

黏 剂 的 耐 水 性 能 。 将 最 佳 制 备 工 艺 条 件 下 的

PVA/MGU 树脂胶黏剂压制胶合板，其游离醛含量较

低，胶合强度显著提高。 

1  实验 

1.1  材料 

主要材料：杨木（Populus tomentosa），采自吉林

省敦化林区，规格（长×宽×厚）为 300 mm×300 

mm×2.0 mm ，密度约为 0.42 g/cm3 ，含水率为

8%~12%；三聚氰胺、氢氧化钠、盐酸、无水乙醇和

氯化铵为分析纯；乙二醛、尿素和聚乙烯醇为工业级，

均外购。 

1.2  实验仪器与设备 

主要仪器和设备：HH-1 数显恒温水浴锅，金坛

市富华有限公司；MWD-10B 万能力学实验机，济南

艾德诺仪器有限公司；MJ6132B 木工台锯，佛山市顺

德区新马木工机械设备有限公司；WQF-510A 傅里叶

红外光谱仪，北京瑞利分析仪器公司；TG209F3 热重

分析仪，德国耐驰仪器制造有限公司；DSC4000 差示

扫描量热仪，珀金埃尔默公司。 

1.3  方法 

1.3.1  正交实验设计 

采用正交实验确定制备 MGU 树脂胶黏剂的条

件，设计的 3 因素 3 水平正交实验表见表 1，其中因

素分别为物质的量的比、反应温度和反应时间，每种因

素均采用 3 种水平变化。选取 MGU 树脂胶黏剂的粘度、

游离醛含量和制备胶合板的胶合性能作为主要评价指

标，优选出 MGU 树脂胶黏剂的最佳合成工艺条件。 
 

表 1  正交实验因素水平 
Tab.1 Factors and levels of orthogonal experiment 

水平
G、M、U 物质的量 

的比(因素 A) 

反应温度 

(因素 B)/℃ 

反应时间 

(因素 C)/min

1 1∶0.18∶0.10 65 50 

2 1∶0.16∶0.12 75 70 

3 1∶0.14∶0.14 85 90 

 

1.3.2  MGU 树脂胶黏剂的制备 

设定水浴锅的温度恒定，根据物质的量比称取一

定量的三聚氰胺、乙二醛和尿素，依次加入到三口烧

瓶中，调节 pH 值为 5~6，打开搅拌器，待反应到设

定的时间后，停止搅拌，将制得的 MGU 树脂胶黏剂

冷却装瓶。 

1.3.3  PVA/MGU 树脂胶黏剂的制备  

PVA 溶液的制备：称取一定量的 PVA，将其溶

解于一定量的蒸馏水中，先在磁力搅拌器中搅拌0.5 h，

然后置于恒温水浴锅中，温度为 90 ℃，溶解 1 h（整

个过程需要不断搅拌），冷却至室温，装瓶保存。 

PVA/MGU 树脂胶黏剂的制备方法：在 MGU10

树脂胶黏剂（下文正交实验所得最佳合成工艺条件下

制备的 MGU 树脂胶黏剂）制备原料基础上，继续向

其中加入质量分数分别为 5%、10%和 15%的 PVA 溶

液（乙二醛质量分数的 20%），制备出 MGU11、MGU12

和 MGU13 树脂胶黏剂。 

1.3.4  树脂胶黏剂的性能检测 

MGU 树脂胶黏剂和 PVA/MGU 树脂胶黏剂的粘

度、固含量、游离醛含量等基本理化性能根据 GB/T 
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进行测定。 

1.3.5  胶合板的制备 

调胶：向 MGU 树脂胶黏剂或 PVA/MGU 树脂胶

黏剂中加入一定量的固化剂（氯化铵固体）和面粉，

用玻璃棒搅拌均匀，使其呈面糊状。 

三层胶合板：尺寸为 300 mm×300 mm，手工涂胶，

120 g/m2 涂胶量（单面）；设置平板硫化机的热压压力

为 1.0 MPa，热压温度为 120 ℃，热压时间为 5 min。 

1.3.6  胶合板胶合强度检测 

试 件 尺 寸 ： 长 度 l=(100±1)mm ， 宽 度 b= 

(25±1)mm，将裁好的试件放在(63±3)℃的恒温水浴锅

中浸泡 3 h 后取出试件，在室温下进行冷却干燥，然

后测量其胶合强度，胶合强度按式（1）计算。 

maxp
X

b l



          (1) 

式中：X 为胶合强度（MPa）；pmax 为最大破坏载

荷（N）。 

1.3.7  傅里叶红外光谱（FT-IR）分析 

将待测样品干燥至质量不变，采用 WQF-510A

型红外光谱仪进行测试，扫描范围为 4000~400 cm−1，

KBr 压片法制样，对 MGU 树脂胶黏剂和 PVA/MGU

树脂胶黏剂进行测定，并对其结构进行表征。 

1.3.8  热重（TG/DTG）分析 

采用 TG209F3 型热重分析仪对干燥处理的 MGU

树脂胶黏剂和 PVA/MGU 树脂胶黏剂进行测试，扫描 

温度为 50～800 ℃，N2 氛围保护，升温速率为

20 ℃/min，样品质量为 5~10 mg。 

1.3.9  差示扫描量热（DSC）分析 

采用 PerkinElmer DSC4000 分析仪，称取 10 mg

左右待测 MGU 树脂胶黏剂和 PVA/MGU 树脂胶黏剂

样品置于坩埚中。测试条件：扫描温度为 0~300 ℃，

N2 氛围保护，升温速率为 10 ℃/min。 

2  结果与讨论 

2.1  各因素对 MGU 树脂胶黏剂的性能影响 

正交实验设计、理化性能及胶合强度检测结果见

表 2。由表 2 极差分析可知，反应过程中，影响胶合

强度的主要因素依次为物质的量之比>反应温度>反

应时间，因素的最佳组合为 A1B1C2，即树脂胶黏剂

的最佳合成工艺条件为：G、M、U 物质的量的比为

1∶0.18∶0.10，反应温度为 65 ℃，反应时间为 70 

min。此时 MGU 树脂胶黏剂的粘度为 28.6 s，游离甲

醛的质量分数为 0.011%，制备胶合板的胶合强度为

0.59 MPa。 

由表 3 中各因素对胶合强度的方差分析可知：

F0.01＞F0.05＞F0.1＞FA＞FB＞FC，各因素对胶合强度的

影响均不显著。比较而言，3 个因素中 A 因素对胶合

板的胶合强度影响最大，B 因素次之，C 因素的影响

最小。 

最佳合成工艺条件下制备的 MGU 树脂胶黏剂理

化性能及胶合强度检测结果见表 4。 

 
表 2  正交实验及理化性能分析 

Tab.2 Orthogonal experiment and physical and chemical properties analysis 

实验编号 
因素 

粘度/s 固含量/%
游离甲醛质量 

分数/% 
胶合强度/ 

MPa A B C 

1 1∶0.18∶0.10 65 50 29.3 46.15 0.011 0.52 

2 1∶0.18∶0.10 75 90 58.2 54.54 0.013 0.44 

3 1∶0.18∶0.10 85 70 43.6 50.00 0.012 0.38 

4 1∶0.16∶0.12 65 90 32.5 54.54 0.018 0.30 

5 1∶0.16∶0.12 75 70 34.6 45.45 0.016 0.29 

6 1∶0.16∶0.12 85 50 34.1 50.00 0.018 0.33 

7 1∶0.14∶0.14 65 70 24.6 53.85 0.015 0.45 

8 1∶0.14∶0.14 75 50 27.9 36.36 0.016 0.22 

9 1∶0.14∶0.14 85 90 26.7 38.46 0.015 0.24 

k1 0.445 0.423 0.357     

k2 0.315 0.332 0.373     

k3 0.303 0.317 0.325     

R 0.142 0.106 0.048     
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2.2  PVA 用量对 PVA/MGU 树脂胶黏剂的

性能影响 

不同质量分数聚乙烯醇改性 MGU 树脂胶黏剂的

理化性能见表 5。在 G、M、U 物质的量的比为

1∶0.18∶0.10，温度为 65 ℃，时间为 70 min 条件下，

继续加入质量分数分别为 5%、10%和 15%的聚乙烯

醇溶液所制得的树脂胶黏剂为 MGU11、MGU12、

MGU1。由表 5 可以看出，随着 PVA 质量分数的增加，

PVA/MGU 树脂胶黏剂的胶合强度呈现先增加后减小

的趋势。当质量分数为 10%时，PVA/MGU 树脂胶黏

剂胶合强度达到最大，游离甲醛含量最低，因此，当

PVA 溶液的质量分数为 10%时，对 MGU 树脂胶黏剂

的改性效果最好。 

从表 5 可以看出，PVA 改性 MGU 树脂胶黏剂，

使其胶合性能得到显著提高，是由于 PVA 水溶液本

身就具有很好的粘结性，且加入 MGU 树脂胶黏剂中，

可与树脂中的羟基反应形成交联结构，从而使体系中

含有大量的环状结构，环状结构的存在提高了 MGU

树脂胶黏剂的初粘性[7]。 

2.3  红外光谱表征（FT-IR） 

为了分析 PVA与MGU树脂胶黏剂之间的相互作

用机理，对 MGU 树脂胶黏剂、PVA/MGU 树脂胶黏

剂复合体系进行红外光谱分析。 

图 1 中显示的特征吸收峰根据相关文献分析如

下[15]。3454 cm−1 处出现的强吸收峰是由于三聚氰胺

中的三嗪环相连的 N—H 的伸缩振动峰与聚乙烯醇中

—OH 的伸缩振动峰相重合而形成的，2924 cm−1 处为

—NH2的伸缩振动峰，1639 cm−1处归属于一级胺 N—H

的弯曲振动峰在 MGU 树脂中发生了偏移，1551 cm−1

处为 MGU 树脂胶黏剂中三嗪环的变形和 C=N 的弯

曲振动峰，1390 cm−1处为三嗪环内 C—N 伸缩振动峰。

在 1098~1240cm−1 范围内，由于 PVA 的加入，使得

MGU 树脂胶黏剂的峰有所减弱。 

由图 1 可以看出，PVA 的加入并没有对 MGU 树

脂胶黏剂的结构产生显著影响，但从以上分析得知，

PVA 与 MGU 树脂胶黏剂发生了化学反应。 

2.4  热重分析表征（TG/DTG） 

热重分析（TGA）已被广泛用于研究聚合物基体

的热稳定性和热降解机理[16]。此研究采用 TG209F3

型热重分析仪对 MGU 树脂胶黏剂与 PVA 改性 MGU

树脂胶黏剂进行热重分析表征，PVA 改性前后 MGU

树脂胶黏剂的 TG 曲线以及对应的 DTG 曲线见图 2。

经过 PVA 改性后的 MGU 树脂胶黏剂，在一定温度范

围内所对应的残碳率均高于未改性树脂，表明改性后

的树脂胶黏剂具有较好的耐热性。尽管改性前后树脂

胶黏剂的热分解温度没有显著变化，但改性后树脂胶

黏剂的质量损失曲线波动更为平缓。 

 
表 3  胶合强度检测结果显著性分析 

Tab.3 Significance analysis of the test results of adhesive strength 

因素 偏差平方和 自由度 均方 方差检验量（F 值） 显著性 

A 0.040 2 0.020 2.350 不显著 

B 0.023 2 0.011 1.332 不显著 

C 0.003 2 0.002 0.196 不显著 

误差 0.017 2 0.009   

注：F0.01(2，2)=99.00，F0.05(2，2)=19.00，F0.1(2，2)=9.00 

 
表 4  最优 MGU 树脂胶黏剂的理化性能 

Tab.4 Physicochemical properties of the best MGU resin adhesives 

编号 树脂状态 粘度/s 固含量/% 游离甲醛质量分数/% 胶合强度/MPa 

MGU10 均一、浅黄 28.6 46.15 0.011 0.59 

 
表 5  PVA/MGU 树脂胶黏剂的理化性能 

Tab.5 Physicochemical properties of PVA-modified MGU resin adhesives 

试样 PVA 质量分数/% 状态 粘度/s 固含量/% 游离甲醛质量分数/% 胶合强度/MPa

MGU11 5 均一、浅黄 30.8 45.45 0.012 0.62 

MGU12 10 均一、中黄 36.2 50.00 0.011 0.73 

MGU13 15 均一、浅黄 52.7 46.15 0.012 0.70 
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图 1  MGU 树脂胶黏剂与 PVA/MGU 树脂胶黏剂的 

红外光谱图 
Fig.1 Infrared spectra of MGU resin adhesives and 

PVA-modified MGU resin adhesives 
 
在图 2 中，整个体系经历了 3 步热降解过程：第

1 个过程是在 50~240 ℃范围内，是由于 MGU 树脂

胶黏剂中水分的蒸发和小分子化合物的去除，使得质

量减小；第 2 个过程是在 240~350 ℃范围内，是由于

MGU 树脂胶黏剂中存在的一些不稳定的化学键的断

裂和小分子物质的分解而导致的质量损耗；第 3 个过

程是在 350~800 ℃范围内，是因为 MGU 树脂胶黏剂

中的骨架和网络结构的部分降解[17-18]。MGU 树脂胶

黏剂中加入 PVA 后，复合材料的分解温度略有升高，

由 247 ℃增加到 249 ℃，表明经 PVA 改性后的 MGU

树脂胶黏剂的热稳定性得到了改善。 
 

 
 

图 2  MGU 树脂胶黏剂与 PVA/MGU 树脂胶黏剂的 

热失重曲线 
Fig.2 Thermal weight loss curves of MGU resin adhesives 

and PVA-modified MGU resin adhesives 
 

2.5  差示扫描量热分析（DSC） 

采用 DSC 对 MGU 树脂胶黏剂和 PVA/MGU 树

脂胶黏剂体系固化特征进行了检测分析，结果见图 3。

对于未改性树脂，固化过程中的焓值为 209.98 J/g；

加入质量分数为 10%的 PVA 后，树脂固化过程中的

焓值为 268.74 J/g。与此同时，树脂对应的固化峰值

温 度 也 向 低 温 方 向 移 动 ， 由 132.29 ℃ 降 低 到

122.34 ℃，固化峰形尖锐，这意味着在相同温度条件

下 PVA/MGU 树脂胶黏剂的固化速度更快，因此，PVA

的加入可有效促进 MGU 树脂胶黏剂固化的反应进

程，即 PVA可有效促进 MGU树脂胶黏剂的固化反应。 
 

 
 

图 3  MGU 树脂胶黏剂与 PVA/MGU 树脂胶黏剂的 DSC

固化曲线 
Fig.3 DSC curing curves of MGU resin adhesives and 

PVA-modified MGU resin adhesives 
 

3  结语 

文中优化了三聚氰胺-乙二醛-尿素树脂胶黏剂

的合成工艺，以及用 PVA 对最佳合成工艺下所制备

的树脂胶黏剂进行改性处理。研究结果如下所述。 

1）MGU 树脂胶黏剂的最优配方工艺：G、M、

U 物质的量的比为 1∶0.18∶0.10，反应温度为

65 ℃，反应时间为 70 min，得到的树脂胶黏剂的理

化性能最佳。 

2）采用质量分数为 10%的 PVA 改性 MGU 树脂

胶黏剂后，粘度较 MGU 树脂胶黏剂提高了 27%，游

离甲醛质量分数为 0.011%，所制得的胶合板胶合强

度为 0.73 MPa，符合 GB/T 17657—2013 中Ⅱ类胶合

板标准。 

3）通过 FT-TR 分析发现，PVA 与 MGU 树脂胶

黏剂反生了化学反应；TG 检测发现，经 PVA 改性后

的 MGU 树脂胶黏剂的热稳定性得到改善，复合材料

的热分解温度由 247 ℃增加到 249 ℃；DSC 分析表

明 ， 复 合 材 料 的 固 化 温 度 由 132.29 ℃ 降 低 到

122.34 ℃，说明 PVA 的加入可有效促进 MGU 树脂胶

黏剂固化反应的进程。 
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