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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースを１～８１．５重量％及
び樹脂を１８．５～９９重量％含有する成形体であって、
ミクロフィブリル化セルロース中のセルロースII型結晶構造の占める割合が、１０～１０
０％である成形体。
【請求項２】
セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースを１～８１．５重量％及
び樹脂を１８．５～９９重量％配合及び成形することを特徴とする成形体の製造方法であ
って、
セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースが、
ミクロフィブリル化セルロース又は植物セルロース繊維を１０～４０重量％のアルカリ溶
液で処理して得られたものである成形体の製造方法。
【請求項３】
樹脂が、生分解性樹脂、フェノール樹脂及びエポキシ樹脂からなる群から選ばれる１種以
上の樹脂である請求項１記載の成形体。
【請求項４】
セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースが、ミクロフィブリル化
セルロースをアルカリ溶液処理して得られたものである請求項１又は３に記載の成形体。
【請求項５】
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セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースが、植物セルロース繊維
を含有する材料をアルカリ溶液処理して得られたものである請求項１又は３に記載の成形
体。
【請求項６】
セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースが、
ミクロフィブリル化セルロース又は植物セルロース繊維を１０～４０重量％のアルカリ溶
液で処理して得られたものである請求項１、３、４又は５に記載の成形体。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロース、該ミクロ
フィブリル化セルロースを含有する成形体、該ミクロフィブリル化セルロース及び成形体
の製造方法、並びにミクロフィブリル化セルロース及び成形体の強度を増強する方法に関
する。
【背景技術】
【０００２】
　すべての植物の細胞壁は、セルロースミクロフィブリルと呼ばれる幅約４nmの高強度ナ
ノファイバーが基本骨格となっている。ミクロフィブリル化セルロースはパルプなどの植
物繊維をセルロースミクロフィブリルのレベルにまで解繊して得られる、伸びきり鎖結晶
からなるナノファイバーである。また、バクテリア（主として酢酸菌）由来のミクロフィ
ブリル化セルロースも知られており、これを利用した食品としてナタデココがよく知られ
ている。ミクロフィブリル化セルロースは軽くて強い特性を有することが知られており、
これを樹脂に配合することによって樹脂の強度等の物性を向上させることが試みられてい
る（例えば、特許文献１参照）。
【０００３】
　ミクロフィブリル化セルロースにフェノール樹脂等の樹脂を添加する方法が行われてい
るが、破壊ひずみが小さくなって脆性が大きくなり、場合によっては樹脂の強度が低下す
ることもあり、強度及び破壊ひずみ等の向上が要望されていた。
【０００４】
　一方、セルロースは、その結晶構造により、I型、II型、III型、IV型が知られている。
天然由来のセルロース（例えば木綿）はI型であり、ミクロフィブリル化セルロースもI型
である。I型セルロースを水酸化ナトリウム水溶液に浸漬することによって、結晶構造が
変化しII型セルロースになることが知られている。
【特許文献１】特表平９－５０９６９４号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　本発明は、強度（引張強度、曲げ強度、破壊ひずみ、破壊じん性（破壊までの仕事量）
）が増強されたミクロフィブリル化セルロース及びミクロフィブリル化セルロースを含有
する成形体の提供を目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明者はミクロフィブリル化セルロースをアルカリ溶液に浸漬処理したところ、ミク
ロフィブリル化セルロースの結晶構造がII型に変化し、そのII型結晶構造を有するミクロ
フィブリル化セルロースから作製したシートの引張強度、引張破壊ひずみ及び破壊じん性
（破壊までの仕事量）が大幅に増強され、その増強の程度が他のセルロース繊維を配合し
た成形体における増強の程度よりも格段に大きいことを見出し、本発明を完成させた。な
お、上記したように、アルカリ溶液処理したミクロフィブリル化セルロースを配合した成
形体の機械的特性の向上が確認できたことから、アルカリ溶液処理によってミクロフィブ
リル化セルロース自身も成形体と同様に機械的特性が向上されていると考えられた。
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【０００７】
　すなわち、本発明は下記のミクロフィブリル化セルロース、該ミクロフィブリル化セル
ロースを含有する成形体、該ミクロフィブリル化セルロース及び成形体の製造方法、及び
ミクロフィブリル化セルロース及び成形体の強度増強方法にかかるものである。
項１．セルロースII型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロース。
項２．項１に記載のミクロフィブリル化セルロースを１～１００重量％及び樹脂を０～９
９重量％含有する成形体。
項３．ミクロフィブリル化セルロースをアルカリ溶液処理することを特徴とする項１に記
載のミクロフィブリル化セルロースの製造方法。
項４．アルカリ溶液処理がアルカリ水溶液にミクロフィブリル化セルロースを浸漬する処
理である項３に記載の製造方法。
項５．植物セルロース繊維を含有する材料からミクロフィブリル化セルロースを製造する
方法であって、該材料をアルカリ溶液処理することを特徴とする項１に記載のミクロフィ
ブリル化セルロースを製造する方法。
項６．アルカリ溶液処理がアルカリ水溶液に前記材料を浸漬する処理である項５に記載の
製造方法。
項７．項１に記載のミクロフィブリル化セルロースを１～１００重量％及び樹脂を０～９
９重量％配合及び成形することを特徴とする項２に記載の成形体の製造方法。
項８．ミクロフィブリル化セルロースをアルカリ溶液処理することを特徴とするミクロフ
ィブリル化セルロースの強度増強方法。
項９．アルカリ溶液処理がアルカリ水溶液にミクロフィブリル化セルロースを浸漬する処
理である項８に記載の強度増強方法。
項１０．ミクロフィブリル化セルロースとして項１に記載のミクロフィブリル化セルロー
スを使用することを特徴とする、ミクロフィブリル化セルロースを１～１００重量％及び
樹脂を０～９９重量％含有する成形体の強度増強方法。
【０００８】
　本発明のミクロフィブリル化セルロースはその結晶構造の主体がII型であり一部であれ
ば他の結晶構造を有しうる。好ましいミクロフィブリル化セルロースはII型結晶構造の占
める割合が１０～１００％、より好ましくは３０～１００％、よりいっそう好ましくは５
０～１００％、最も好ましくは７０～１００％である。
【０００９】
　なお、II型結晶構造とは結晶系が単斜晶系でＸ線回折から明らかにした結晶単位胞のサ
イズがa:0.908(nm),b:0.817(nm),γ:117.1(°)な結晶構造である。また、I型結晶構造は
結晶系が単斜晶系でＸ線回折から明らかにした結晶単位胞のサイズがa:0.793(nm),b:0.80
3(nm),γ:97.2(°)な結晶構造である。ミクロフィブリル化セルロースの結晶構造はX線回
析、ラマン分析、固体ＮＭＲ分析等によって確認することができる。
【００１０】
　本発明のミクロフィブリル化セルロースの繊維径は平均値が４ｎｍ～４００ｎｍである
ことが好ましく、４ｎｍ～２００ｎｍであることがより好ましく、４ｎｍ～１００ｎｍで
あることがより一層好ましい。また、その繊維長は平均値が５０ｎｍ～５０μｍであるこ
とが好ましく、１００ｎｍ～１０μｍであることがより好ましい。
【００１１】
　本発明の成形体は、II型結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースを１～１００
重量％及び樹脂を０～９９重量％含有する。一般的なミクロフィブリル化セルロースは樹
脂を併用しなくても成形できることが知られており、本発明のII型結晶構造を有するミク
ロフィブリル化セルロース（以下、II型ミクロフィブリル化セルロース称することがある
）も樹脂を併用しなくても成形体とすることができる。しかし、一般には樹脂を併用する
ことにより成形加工が容易になり、また、成形体の特性等を変化させられるので必要に応
じて樹脂を併用した成形体とすることができる。成形体におけるII型ミクロフィブリル化
セルロースの含有量は１～１００重量％、好ましくは３～１００重量％、より好ましくは
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５～１００重量％、より一層好ましくは１０～１００重量％である。
成形体における樹脂の含有量は０～９９重量％、好ましくは０～９８重量％、より好まし
くは０～９７重量％、より一層好ましくは０～９５重量％である。
【００１２】
　樹脂は特に限定されないが、例えばポリ乳酸、塩化ビニル樹脂、酢酸ビニル樹脂、ポリ
スチレン、ＡＢＳ樹脂、アクリル樹脂、ポリエチレン、ポリエチレンテレフタレート、ポ
リプロピレン、フッ素樹脂、ポリアミド、アセタール樹脂、ポリカーボネート、繊維素プ
ラスチック、ポリグリコール酸、ポリ－３－ヒドロキシブチレート、ポリ－４－ヒドロキ
シブチレート、ポリヒドロキシバリレートポリエチレンアジペート、ポリカプロラクトン
、ポリプロピオラクトン等のポリエステル、ポリエチレングリコール等のポリエーテル、
ポリグルタミン酸、ポリリジン等のポリアミド、ポリビニルアルコール、ポリウレタン等
の熱可塑性樹脂；フェノール樹脂、ユリア樹脂、メラミン樹脂、不飽和ポリエステル、エ
ポキシ樹脂、ジアリルフタレート樹脂、ポリウレタン、ケイ素樹脂、ポリイミド等の熱可
塑性樹脂などを使用でき、一種単独又は二種以上組み合わせて使用できるがこれらに限定
されない。好ましくは、ポリ乳酸等の生分解性樹脂、フェノール樹脂、エポキシ樹脂であ
る。
【００１３】
　生分解性樹脂の例としては、Ｌ－乳酸、Ｄ－乳酸、ＤＬ－乳酸、グリコール酸、リンゴ
酸、ε－カプロラクトン、Ｎ－メチルピロリドン、炭酸トリメチレン、パラジオキサノン
、１，５－ジオキセパン－２－オン、水酸化酪酸、水酸化吉草酸などのホモポリマー、コ
ポリマー又はこれらポリマーの混合物が挙げられ、一種単独又は二種以上組み合わせて使
用できる。好ましい生分解性樹脂は、ポリ乳酸、ポリカプロラクトンであり、より好まし
いのはポリ乳酸である。
【００１４】
　本発明の成形体にはII型ミクロフィブリル化セルロース、樹脂に他の添加成分を配合す
ることもできる。例えば、でんぷん類、アルギン酸等の多糖類、ゼラチン、ニカワ、カゼ
イン等の天然たんぱく質、セラミックス、金属粉末等の無機化合物、着色剤、香料、顔料
、流動調整剤、レベリング剤、導電剤、帯電防止剤、紫外線吸収剤、紫外線分散剤、分散
剤、消臭剤を使用できるがこれらに限定されない。
【００１５】
　本発明の成形体は引張強度又は曲げ強度、引張破壊ひずみ又は曲げ破壊ひずみ、及び破
壊じん性において優れたものであり、例えば、後述の試験例では、II型ミクロフィブリル
化セルロースをI型ミクロフィブリル化セルロースに置き換えた成形体と比較して、引張
破壊ひずみが約３倍高かった。
【００１６】
　本発明のII型ミクロフィブリル化セルロースはミクロフィブリル化セルロースをアルカ
リ溶液処理することによって製造することが可能であり、また、植物セルロース繊維を含
有する材料をアルカリ溶液処理し、アルカリ溶液処理によりII型結晶構造に変化したセル
ロース材料を公知のミクロフィブリル化セルロースの製造方法と同様な方法で微細化する
ことによっても製造することが可能である。本明細書では便宜上、前者をミクロフィブリ
ル化セルロースの製造方法１、後者をミクロフィブリル化セルロースの製造方法２と称す
ることがある。
【００１７】
　ミクロフィブリル化セルロースの製造方法１において、被処理物であるミクロフィブリ
ル化セルロースの製造方法は公知であり、一般的には、セルロースをリファイナー、高圧
ホモジナイザー、媒体撹拌ミル、石臼、グラインダー等により磨砕ないし叩解することに
よって解繊又は微細化して製造されるが、特開２００５－４２２８３号公報に記載の方法
等の公知の方法で製造することもできる。また、微生物（例えば酢酸菌（アセトバクター
））を利用して製造することもできる。さらに、市販品を利用することも可能である。セ
ルロースは、植物（例えば木材、竹、麻、ジュート、ケナフ、農業残廃物、布、パルプ、
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再生パルプ、古紙）、動物（例えばホヤ類）、藻類、微生物（例えば酢酸菌（アセトバク
ター））等を起源とするものが知られているが、本発明ではそのいずれも使用できる。好
ましくは植物、微生物由来のセルロース繊維であり、より好ましくは植物由来のセルロー
ス繊維である。
【００１８】
　非処理物であるミクロフィブリル化セルロースの繊維径は平均値が４ｎｍ～４００ｎｍ
であることが好ましく、４ｎｍ～２００ｎｍであることがより好ましく、４ｎｍ～１００
ｎｍであることがより一層好ましい。また、その繊維長は平均値が５０ｎｍ～５０μｍで
あることが好ましく、１００ｎｍ～１０μｍであることがより好ましい。
【００１９】
　ミクロフィブリル化セルロースの製造方法１におけるアルカリ溶液処理は、ミクロフィ
ブリル化セルロース（被処理物）にアルカリ溶液を接触させることにより行われる。接触
の方法は特に制限されないが、被処理物をアルカリ溶液に浸漬する方法、被処理物にアル
カリ溶液を噴霧する方法、被処理物にアルカリ溶液を滴下する方法、被処理物にアルカリ
溶液を流しかける方法などが例示される。好ましいアルカリ溶液処理の方法は、被処理物
をアルカリ溶液に浸漬する方法である。
【００２０】
　アルカリ溶液処理においてアルカリ溶液としては、水酸化アルカリ水溶液、アンモニア
水等を使用することができる。好ましくは水酸化アルカリ水溶液、アンモニア水であり、
より好ましくは水酸化ナトリウム水溶液、アンモニア水であり、より一層好ましくは水酸
化ナトリウム水溶液である。アルカリ溶液の濃度は特に制限されるものではなく、通常５
～４０重量％、好ましくは５～３０重量％、より好ましくは１０～２５重量％、より一層
好ましくは１５～２５重量％である。
【００２１】
　アルカリ溶液処理の温度は通常０～１５０℃、好ましくは１５～１００℃、より好まし
くは１５～６０℃である。また、アルカリ溶液処理の時間は通常１秒～２４時間好ましく
は１分～１８時間、より好ましくは１～１６時間である。また、アルカリ溶液処理は加圧
条件下で行うこともできる。
【００２２】
　アルカリ溶液処理後は必要に応じて水等で洗浄、乾燥等の工程を経てセルロースII型結
晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースを得る。
【００２３】
　本発明のミクロフィブリル化セルロースの製造方法２は、植物セルロース繊維を含有す
る材料をアルカリ溶液処理し、アルカリ溶液処理によりII型結晶構造に変化したセルロー
ス材料を公知のミクロフィブリル化セルロースの製造方法と同様な方法で解繊又は微細化
することによって製造するものである。植物セルロース繊維を含有する材料としては、例
えば木材、竹、麻、ジュート、ケナフ、農地残廃物、布、パルプ、再生パルプ、古紙が例
示できるが、これらに限定されず、ミクロフィブリル化セルロースの製造に利用されてい
る植物セルロース繊維を含有するものを使用できる。また、これらの材料は必要に応じて
リファイナー等により、アルカリ溶液処理を効率よく行える形状（例えば、粉体、繊維状
、シート状等）とすることができる。これらの材料は、リグニンなどの細胞壁マトリック
ス成分が含まれる場合は、その一部またはすべてを除去するなどして、セルロース結晶が
アルカリで十分膨潤する状態に調整した後、製造方法１において説明したと同じアルカリ
溶液処理に供される。
【００２４】
　アルカリ溶液処理された材料は、ミクロフィブリル化セルロースの製造に使用される公
知の解繊又は微細化技術、一般的には高圧ホモジナイザー、媒体撹拌ミル、石臼、グライ
ンダー等により磨砕ないし叩解することによって本発明のミクロフィブリル化セルロース
とされるが、特開２００５－４２２８３号公報に記載の方法等の特殊な公知の方法を応用
して製造することもできる。
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【００２５】
　本発明の成形体の製造方法は、ミクロフィブリル化セルロースを成形又は必要に応じて
樹脂を０～９９重量％配合して成形して成形体を製造する方法において、ミクロフィブリ
ル化セルロースとして本発明のミクロフィブリル化セルロースを使用する点に特徴がある
。成形の方法は、一般的なミクロフィブリル化セルロースを成形する方法、ミクロフィブ
リル化セルロースを含有する樹脂を成形する方法を適用することができる。
【００２６】
　本発明のミクロフィブリル化セルロースの強度増強方法は、アルカリ溶液処理により、
ミクロフィブリル化セルロースの引張強度又は曲げ強度、引張破壊ひずみ又は曲げ破壊ひ
ずみ、及び破壊じん性（破壊までの仕事量）を増強するものである。前述のように、II型
結晶構造を有するミクロフィブリル化セルロースから作製したシートの引張強度、引張破
壊ひずみ及び破壊じん性が、通常のミクロフィブリル化セルロースのそれら物性と比較し
て、大幅に増強されたことから、アルカリ溶液処理によってミクロフィブリル化セルロー
ス自身も成形体と同様に強度特性が向上されていると考えられる。本発明の強度増強方法
におけるアルカリ溶液処理は、本発明のミクロフィブリル化セルロースの製造方法におけ
るアルカリ溶液処理と同様とすることができる。すなわち、本発明の強度増強方法におけ
るアルカリ溶液処理条件は上記の本発明の製造方法１におけるアルカリ溶液処理条件を採
用することができる。
【００２７】
　本発明の成形体の強度増強方法は、本発明の成形体の製造方法と同じく、ミクロフィブ
リル化セルロースを成形又は必要に応じて樹脂を０～９９重量％配合して成形するにあた
って、ミクロフィブリル化セルロースとして本発明のミクロフィブリル化セルロースを使
用する点に特徴がある。成形の方法は、一般的なミクロフィブリル化セルロースを成形す
る方法、ミクロフィブリル化セルロースを含有する樹脂を成形する方法を適用することが
できる。本発明の成形体の強度増強方法では、一般的なミクロフィブリル化セルロースを
使用して得られる成形体と比較して、引張強度又は曲げ強度、引張破壊ひずみ又は曲げ破
壊ひずみ、及び破壊じん性が増強される。特に破壊ひずみ及び破壊じん性の増強の程度は
、後述の試験例に示すように、パルプを含有する成形体におけるパルプのアルカリ処理の
有無による破壊ひずみ及び破壊じん性の増強と比較して顕著に大きいものであった。
【００２８】
　本発明のミクロフィブリル化セルロース、本発明の製造方法又は強度増強方法により得
られるミクロフィブリル化セルロースは、成形体の材料として非常に有用である。なぜな
ら、本発明のミクロフィブリル化セルロースの成形体及び該ミクロフィブリル化セルロー
スを含有する樹脂成形体は、一般的なミクロフィブリル化セルロースの成形体及び該ミク
ロフィブリル化セルロースを含有する樹脂成形体と比較して強度特性が非常に優れている
からである。したがって、従来ミクロフィブリル化セルロース成形体及びミクロフィブリ
ル化セルロース含有樹脂成形体が使用されていた分野に加え、従来のミクロフィブリル化
セルロース成形体及びミクロフィブリル化セルロース含有樹脂成形体よりも耐衝撃性が要
求される分野にも使用できる。例えば、自動車、電車、船舶、飛行機等の輸送機器の内装
材、外装材、構造材等；パソコン、テレビ、電話、時計等の電化製品等の筺体、構造材、
内部部品等；携帯電話等の移動通信機器等の筺体、構造材、内部部品等；携帯音楽再生機
器、映像再生機器、印刷機器、複写機器、スポーツ用品等の筺体、構造材、内部部品等；
建築材；文具等の事務機器等として使用できる。
【発明の効果】
【００２９】
　本発明では強度、例えば引張強度、曲げ強度、引張破壊ひずみ、曲げ破壊ひずみ、破壊
じん性が大きく増強されたミクロフィブリル化セルロース及び該ミクロフィブリル化セル
ロースを含有する成形体を提供することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００３０】
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　以下、本発明を実施例等により詳細に説明するが、本発明はこれらに限定されるもので
はない。
【実施例】
【００３１】
試験例：
　ミクロフィブリル化セルロース（以下、ＭＦＣと称することがある）、アルカリ溶液処
理ミクロフィブリル化セルロース、パルプ、アルカリ溶液処理パルプをシート状に成形し
、各々、フェノール樹脂を混合し、引張強度試験、曲げ強度試験、Ｘ線回析を行った。結
果を図１（引張強度試験）、図２（曲げ強度試験）及び図３（Ｘ線回析）に示した。
【００３２】
＜試料＞
・ＭＦＣ：「セリッシュ」（ＫＹ１００Ｇ、ダイセル化学工業製）
・パルプ：ＮＢＫＰ（漂白済み針葉樹クラフトパルプ、大昭和製紙製）
・フェノール樹脂：レゾールタイプ（ＰＬ２３４０、数平均分子量３３００、群栄化学工
業社製）
【００３３】
＜シートの作成＞
固形分０．２重量％のパルプ懸濁水をよく撹拌し、吸引濾過することによってフィルター
上に製膜し、濾紙を取り除いた。厚さ約０．２ｍｍのシートを作った後、そのシートが水
分量約４０％になるまで脱水し、７０℃で２４時間乾燥させた。同様にして、固形分０．
２重量％のＭＦＣの懸濁水からシートを作成した。
【００３４】
＜アルカリ溶液処理＞
ＭＦＣシート及びパルプシートを、各々、２０％濃度の水酸化ナトリウム水溶液に常温で
１２時間浸漬した後、流水中で水洗してアルカリを除去した。なお、対照とするシートに
はこのアルカリ処理は行わなかった。
【００３５】
＜引張試験用サンプルの作成＞
４種のシート（非アルカリ溶液処理ＭＦＣシート、アルカリ溶液処理ＭＦＣシート、非ア
ルカリ溶液処理パルプシート及びアルカリ溶液処理パルプシート）を引張試験に供するた
めに成形した。
ＭＦＣシートを４重に重ね合わせた後、フェノール樹脂を１０重量％溶解したメタノール
溶液に２０℃で浸漬した。なお、最終の成形体におけるフェノール樹脂含有量をなるべく
均等にするため、パルプシートの場合はフェノール樹脂を溶解したメタノール溶液の濃度
は５％とした。その後、メタノールを除去して、金型内で、１００ＭＰａ、１６０℃、３
０分間ホットプレス成形した。得られた成形体は、大きさが５０ｍｍ×４０ｍｍ×０．３
ｍｍ、密度が、１．４２ｇ／ｃｍ３であった。また、非アルカリ溶液処理ＭＦＣ成形体、
アルカリ溶液処理ＭＦＣ成形体、非アルカリ溶液処理パルプ成形体及びアルカリ溶液処理
パルプ成形体におけるフェノール樹脂の含有量は、各々、１９．３重量％、１８．５重量
％、１８．９重量％及び１６．０重量％であった。
【００３６】
＜曲げ試験用サンプルの作成＞
４種のシート（非アルカリ溶液処理ＭＦＣシート、アルカリ溶液処理ＭＦＣシート、非ア
ルカリ溶液処理パルプシート及びアルカリ溶液処理パルプシート）を曲げ試験に供するた
めに成形した。
ＭＦＣシートを１５重に重ね合わせた後、フェノール樹脂を１０重量％溶解したメタノー
ル溶液に２０℃で浸漬した。なお、最終の成形体におけるフェノール樹脂含有量をなるべ
く均等にするため、パルプシートの場合はフェノール樹脂を溶解したメタノール溶液の濃
度は５％とした。その後、メタノールを除去して、金型内で、１００ＭＰａ、１６０℃、
３０分間ホットプレス成形した。得られた成形体は、大きさが５０ｍｍ×４０ｍｍ×１ｍ
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ｍ、密度が、１．４２ｇ／ｃｍ３であった。また、非アルカリ溶液処理ＭＦＣ成形体、ア
ルカリ溶液処理ＭＦＣ成形体、非アルカリ溶液処理パルプ成形体及びアルカリ溶液処理パ
ルプ成形体におけるフェノール樹脂の含有量は、各々、１３．６重量％、１８．５重量％
、１８．９重量％及び１９．３重量％であった。
【００３７】
＜引張強度試験＞
引張試験用サンプルを３０ｍｍ×４ｍｍ×０．３ｍｍの大きさに切断し、長さ方向の両端
をチャック（チャック間の距離は２０ｍｍ）で挟み、１ｍｍ／分の変形速度で引っ張った
。結果を図１に示す。
【００３８】
＜曲げ強度試験＞
曲げ強度用サンプルを４０ｍｍ×７ｍｍ×１ｍｍの大きさに切断し、長さ方向の両端を２
点で支持し（スパン３０ｍｍ）、５ｍｍ／分の変形速度で中央に集中加重を加えた（３点
支持中央集中荷重方式）。結果を図２に示す。
【００３９】
＜Ｘ線回析＞
上記のシートの作成方法と同様にして、厚さ０．１ｍｍの非アルカリ溶液処理ＭＦＣシー
ト及びアルカリ溶液処理ＭＦＣシート（２５ｍｍ×２５ｍｍ×０．１ｍｍ）を作成しＸ線
回析に供した。結果を図３に示す。
【００４０】
　引張強度試験（図１）では、ＭＦＣは２０％濃度のアルカリ溶液処理（ＮａＯＨ水溶液
浸せき１２時間）の有無で、破壊ひずみが約０．０２５（非アルカリ溶液処理ＭＦＣ）か
ら約０．０７５（アルカリ溶液処理ＭＦＣ）へと、約３倍も増大した（図１上段）。これ
に対して、パルプは、アルカリ処理で破壊ひずみは増大したが、それは約０．０１（非ア
ルカリ溶液処理パルプ）が約０．０１４（アルカリ溶液処理パルプ）になった程度であっ
た（図１下段）。したがって、アルカリ処理によって得られるセルロース繊維含有成形体
の引張破壊ひずみ増強効果（破壊じん性（破壊までの仕事量）増強効果）は、ＭＦＣの方
が、パルプよりもはるかに大きいものであった。
【００４１】
　曲げ強度試験（図２）では、パルプでは、曲げによる破壊ひずみは、アルカリ処理によ
り、約０．０３２（非アルカリ溶液処理パルプ）から約０．０４（アルカリ溶液処理パル
プ）に増大し、アルカリ処理による効果は約１．２５倍であり、約２５％の向上であった
（図２下段）。これに対して、ＭＦＣでは、約０．０３２（非アルカリ溶液処理ＭＦＣ）
から少なくとも０．１１（アルカリ溶液処理ＭＦＣ）に増大した（なお、アルカリ溶液処
理ＭＦＣの試験では、大きくたわんで破断しなかったため、試験を途中でストップした。
）（図２上段）。したがって、アルカリ処理によって得られるセルロース繊維含有成形体
の曲げ破壊ひずみ増強効果（破壊じん性（破壊までの仕事量）増強効果）は、ＭＦＣの方
が、パルプよりもはるかに大きいものであった。
【００４２】
　ＭＦＣシートのＸ線の回折（図３）では、回折角約２２．５°に見られるセルロースI
（図３ｂ）の特徴的なピークが消失し、セルロースII（図３ａ）に特有のピークが回折角
約２０°に現れている。したがって、アルカリ処理によって、セルロースの結晶形態がセ
ルロースIからセルロースIIに変化したことが明らかである。また、同様の結晶構造変化
はパルプシートにおいても認められた。
【産業上の利用可能性】
【００４３】
　本発明は従来ミクロフィブリル化セルロースが利用されていた分野だけでなく、より強
度の求められる分野にも利用可能である。
【図面の簡単な説明】
【００４４】
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【図１】試験例の引張強度試験の結果を表すグラフであり、上段はＭＦＣサンプル、下段
はパルプサンプルの結果を表す。また、縦軸は応力（ＭＰａ）、横軸はひずみである。
【図２】試験例の曲げ強度試験の結果を表すグラフであり、上段はＭＦＣサンプル、下段
はパルプサンプルの結果を表す。また、縦軸は応力（ＭＰａ）、横軸はひずみである。
【図３】試験例におけるＸ線回析の結果を表すグラフである。ａはアルカリ処理サンプル
のチャート、ｂは非アルカリ処理サンプルのチャートを示す。縦軸は強度、横軸は回析角
である。

【図１】 【図２】
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【図３】
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