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(57)【要約】
【課題】
　ポリエチレン樹脂中に、セルロース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレ
ン樹脂複合材であって、所望の物性を発現するセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合
材を提供する。
【解決手段】
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量パター
ンにおいて１．７＞半値幅（Ｌｏｇ（ＭＨ／ＭＬ））＞１．３の関係を満たすポリエチレ
ン樹脂中に、セルロース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
であって、該セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以
上５０質量％未満含む、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量パター
ンにおいて１．７＞半値幅（Ｌｏｇ（ＭＨ／ＭＬ））＞１．３の関係を満たすポリエチレ
ン樹脂中に、セルロース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
であって、該セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以
上５０質量％未満含む、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項２】
　前記複合材の吸水率が次式を満たす、請求項１に記載のセルロース繊維分散樹脂複合材
。
［式１］　（吸水率）＜（セルロース有効質量比）２×０．０１
【請求項３】
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以上１０
質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散樹脂複合材を成形したときの成形体の曲げ強
度が８～２０ＭＰａである、請求項１又は２に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹
脂複合材。
【請求項４】
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１０質量％以上５
０質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散樹脂複合材を成形したときの成形体の曲げ
強度が１５～４０ＭＰａである、請求項１又は２に記載のセルロース繊維分散ポリエチレ
ン樹脂複合材。
【請求項５】
　温度２３０℃、荷重５ｋｇｆにおけるメルトフローレート（ＭＦＲ）が、０．５～１０
．０ｇ／１０ｍｉｎである、請求項１～４のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポ
リエチレン樹脂複合材。
【請求項６】
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレンが低密度ポリ
エチレンを含む、請求項１～５のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン
樹脂複合材。
【請求項７】
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレンが直鎖状低密
度ポリエチレン、高密度ポリエチレンのうち１種以上を含む、請求項１～６のいずれか１
項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項８】
　含水率が１質量％未満である、請求項１～７のいずれか１項に記載のセルロース繊維分
散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項９】
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量分析の
結果得られる積分表示の分子量パターンにおいて、ピーク形状が平坦化した低分子側のピ
ークの肩部が１０４～４×１０４の範囲に存在するポリエチレン樹脂中に、質量比で該ポ
リエチレンの質量よりも少量の質量のセルロースを含むセルロース繊維が分散してなる、
請求項１に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項１０】
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を用いて、縦１００ｍｍ、横１００ｍ
ｍ、厚さ１ｍｍの試験片を作製し、２３℃の水に２０日間浸漬した後の吸水率が０．１～
１０％であり、かつ該複合材を用いて作製した縦８０ｍｍ、横１０ｍｍ、厚さ４ｍｍの試
験片の耐衝撃性が、２３℃の水に２０日間浸漬する前よりも浸漬した後の方が高い、請求
項１～９のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項１１】
　セルロース繊維が付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料として得
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られる、請求項１～１０のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複
合材。
【請求項１２】
　形状がペレット状である、請求項１～１１のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散
ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項１３】
　請求項１～１２のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を
用いた成形体。
【請求項１４】
　請求項１３に記載の成形体又はその裁断片からなるペレット。
【請求項１５】
　ポリエチレン薄膜片にセルロース繊維が付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン
薄膜片を溶融させ、水とともに溶融混練して、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合
材を得ることを含む、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法。
【請求項１６】
　前記薄膜片と水を含む集積物を減容処理した集塊としてから、前記溶融混練に付して、
セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を得ることを含む、請求項１５に記載のセル
ロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法。
【請求項１７】
　前記溶融混練を、セルロース繊維を溶融させない高温高圧下で行う、請求項１５又は１
６に記載のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法。
【請求項１８】
　前記溶融混練をバッチ式閉鎖型混練装置を用いて行う、請求項１５～１７のいずれか１
項に記載のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法。
【請求項１９】
　前記セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片が、紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着さ
れたポリエチレンラミネート加工紙から紙部分を剥ぎ取り除去して得られる、水を含んだ
状態の薄膜片である、請求項１５～１８のいずれか１項に記載のセルロース繊維付着ポリ
エチレン薄膜片のリサイクル方法。
【請求項２０】
　前記溶融混練に際し、さらに低密度ポリエチレン及び／又は高密度ポリエチレンを混合
する、請求項１５～１９のいずれか１項に記載のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片
のリサイクル方法。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材、それを用いた成形体及びペレ
ット、並びに、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　牛乳パックのような紙製飲料容器を構成しているラミネート加工紙は、主にセルロース
繊維からなる紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着された積層体であり、そのリサイクルの
際には、紙部分（パルプ）とポリエチレン薄膜部分とを分離処理する必要がある。
　分離処理の方法は、パルパーと呼ばれる装置内でラミネート加工紙を長時間水中で撹拌
することにより、ラミネート加工紙から紙部分を剥ぎ取る方法が一般的であり、このよう
にして分離された紙部分は、再生紙の原料とされている。
　しかし、ポリエチレン薄膜は、その表面に多数の紙成分（セルロース繊維からなる紙片
）が不均一に付着した状態でしかも大きさや形状がまちまちであり、さらに、ポリエチレ
ン薄膜に付着しているセルロース繊維は、上記パルパーによる紙の分離処理の際に多量に
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吸水している。かかるポリエチレン薄膜を樹脂製品の原料として再利用するには十分な乾
燥処理が必要となり、再利用に多くのエネルギーを消費してしまう。また、原料の大きさ
や形状が不均一なために、これを混練して均質な組成や物性の樹脂を得ることは困難であ
った。そのため、このようなセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片は、そのまま埋め立
てられて廃棄処分されるか、燃料として再利用されているのが現状である。
　そこで、環境負荷を低減する観点から、上記ポリエチレン薄膜を樹脂製品の原料として
再利用できる技術の開発が望まれていた。
【０００３】
　特開２０００－６２７４６号公報（特許文献１）には、ラミネート加工紙からなる使用
済み飲料容器を再利用して包装用トレイを製造するモウルド成形技術が開示されており、
パルパーによってラミネート加工紙から分離されたセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜
片を、乾燥・粉砕した後に一次成形機によって板状に成形し、さらに加熱成形機を用いて
、卵包装用トレイなどの所定の形状に二次成形としてモウルド成形する技術が記載されて
いる。
【０００４】
　また、特許第４６８００００号公報（特許文献２）には、ラミネート加工紙からなる使
用済み飲料容器の再利用技術として、ラミネート加工紙を、紙部分とポリエチレン薄膜部
分に分離することなくそのまま小さく粉砕して、ポリプロピレンなどと共に二軸押出機で
混練することによって紙含有樹脂組成物を製造し、さらにこれに流動性向上剤を加えて射
出成形する方法が記載されている。
【０００５】
　また、特許第４９５０９３９号公報（特許文献３）には、使用済みのＰＰＣ用紙と、使
用済みの飲料容器などのＰＥＴ材とを合わせて再利用する技術が開示されており、ＰＰＣ
用紙を細かく裁断して含水させた後、細かく裁断したＰＥＴ材と共に、亜臨界状態の水の
存在下で混練することで、射出成形用樹脂を作製する方法が記載されている。
　この特許文献３の技術は、ＰＰＣ用紙とＰＥＴ材とを亜臨界状態の水の存在下で混練す
ることで、ＰＰＣ用紙のセルロース繊維と溶融したＰＥＴ材とを、比較的に均一に混ざり
易くするものである。
【０００６】
　また、樹脂中にセルロース繊維を均一に分散させると、樹脂単体よりも、曲げ強度が向
上するなど、物性が改善することが知られている。例えば特開２０１１－９３９９０号公
報（特許文献４）には、非フィブリル化繊維状セルロースと熱可塑性樹脂とをバッチ式密
閉型混練装置を用いて溶融混練することで、セルロース繊維を含有する強度の高い樹脂成
形体を製造する技術が開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開２０００－６２７４６号公報
【特許文献２】特許第４６８００００号公報
【特許文献３】特許第４９５０９３９号公報
【特許文献４】特開２０１１－９３９９０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　しかしながら、特許文献１記載の技術では、溶融状態での混練行わずに、単にモウルド
成形により包装用トレイを製造するものであり、後述するような亜臨界状態で溶融混練す
るものではない。そのため、特許文献１では、ポリエチレンを含んだ紙廃棄物を細かく粉
砕してモウルド成形を行うが、溶融混練工程がないためセルロースの分布に偏りが生じる
。さらにモウルド成形では、材料を再溶融せずに加熱融着するに過ぎず、薄膜片同士の融
着部分は少なく、セルロース繊維の分散状態を十分に均一化することができず、得られる
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成形体の融着部の強度が低いという問題がある。また、かかる成形体は、セルロース繊維
の多くが樹脂から露出した状態であるため、吸水しやすく乾燥し難い特性を有し、その用
途が限定されてしまう。
【０００９】
　また、特許文献２記載の技術では、ラミネート加工紙から紙部分を剥ぎぎ取らずに０．
５ｍｍ～２．５ｍｍの微細な粒径に粉砕してポリプロピレンや変性ポリプロピレンを加え
、二軸押出機で混練して紙含有樹脂組成物を得て、さらに、これに流動性向上剤を含有す
る混合物を加えて射出成形を行っている。すなわち特許文献２記載の技術は、ラミネート
加工紙の古紙から得た水分を含むセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を亜臨界状態で
溶融混練するものではない。さらに、特許文献２には、針葉樹漂白化学パルプを含有する
紙含有樹脂組成物が記載されている。しかし、この組成物に使用する樹脂はポリプロピレ
ンないし変性ポリプロピレン樹脂でありポリエチレンではない。さらに、特許文献２記載
の技術では、紙含有樹脂組成物に含まれるセルロースの量が相対的に多く、そのままでは
混練時に良好な流動性が得られず、成形体を作製した場合に材料強度のばらつきや十分な
強度が得らない部分が生じる問題がある。これを解決すべく特許文献２には、原料として
別途にポリプロピレンや流動性向上剤を添加することが記載されているが、ポリエチレン
を用いることは記載されていない。
【００１０】
　また、特許文献３はオフィスから排出される使用済み排出紙であるＰＰＣ用紙を含水さ
せた後、脱水し、ＰＥＴ樹脂またはＰＰ樹脂と混合して亜臨界もしくは超臨界処理を行っ
て射出成形用樹脂を製造する製造方法に関する発明である。
　特許文献３記載の発明は、単にＰＰＣ古紙とＰＥＴ樹脂等の容器リサイクル樹脂を別々
に準備して混合処理してリサイクルするものであり、紙製飲料容器をパルパー処理して紙
成分を取り除いて得られる、水を多量に含み、大きさも形状もまちまちで、樹脂にセルロ
ースが不均一に付着した状態の薄膜片をリサイクルするものではない。
　特許文献３記載の技術においては、ＰＰＣ用紙を構成する多数のセルロース繊維が複雑
に絡み合っており、これを十分に解繊してバラバラの状態にすることは難しいため、ＰＰ
Ｃ用紙を細かく裁断したものを用いている。
　また、ＰＰＣ用紙は、裁断面からの吸水が優位なため、裁断面の表面積を増加させるた
め、ＰＰＣ用紙を細かく裁断して含水、脱水処理を行なわないと、亜臨界もしくは超臨界
処理によるセルロース繊維の解繊が十分に進行しない。この裁断を十分に行わない場合、
製造した射出成形用樹脂の中に、解繊されていない紙片（セルロース繊維の集塊）が少な
からず残存し、これが射出成形用樹脂の強度低下、吸水特性低下の原因になりうる問題が
ある。
【００１１】
　さらに、上記特許文献４記載の技術では、熱可塑性樹脂と繊維状セルロースを別々の材
料をバッチ式溶融混連装置の攪拌室に投入して、熱可塑性樹脂と繊維状セルロースを溶融
混練する際に、繊維状セルロースは溶融せず熱可塑性樹脂は溶融させるものである。すな
わち、特許文献４記載の技術では、用いる原料が、目的の樹脂組成物を得るのに適したい
わば純品であり、上述のような水を多量に含み、大きさも形状もまちまちで、樹脂にセル
ロースが不均一に付着した状態の薄膜片をリサイクルするものではない。
　また物性の異なる熱可塑性樹脂と繊維状セルロースを別々に投入して混ぜ合わせた場合
、熱可塑性樹脂中に繊維状セルロースが十分均一な状態で分散し、一体化した樹脂組成物
とすることは難しい。すなわち、繊維状セルロースが凝集したダマなどが生じやすく、樹
脂成形体の強度低下を招く恐れがある。そのため、特許文献４には、アスペクト比が５～
５００の繊維状のセルロースを用いることが記載されている。
【００１２】
　本発明は、紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着されたポリエチレンラミネート加工紙を
水中で撹拌することにより紙部分を剥ぎ取り除去して得られる、除去しきれなかった紙成
分（セルロース繊維）がポリエチレン薄膜に不均一に付着してなり大きさ、形状もまちま
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ちのセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料として、このセルロース繊維付着ポリ
エチレン薄膜片の表面からセルロース繊維を剥離しながらポリエチレン樹脂中にセルロー
ス繊維を十分均一な状態で分散させることができる、簡易で、かつエネルギー効率（低消
費電力）にも優れたセルロース繊維分散樹脂複合材の製造方法を提供することを課題とす
る。
　また、本発明は、ポリエチレン樹脂中にセルロース繊維が十分均一な状態で分散してな
り、含水率が低く、吸水性も低く、押出成形及び射出成形などによる成形性にも優れ、曲
げ強度や耐衝撃性などに優れた成形体を作り出すことができるセルロース繊維分散樹脂複
合材を提供することを課題とする。
　さらに、本発明は、上記セルロース繊維分散樹脂複合材を用いてなる、曲げ強度や耐衝
撃性などに優れた成形体を提供することを課題とする。
　また、本発明は、ポリエチレンラミネート加工紙や、該加工紙から紙部分を剥ぎ取り除
去したセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、セルロース繊維分散樹脂複合材へと再
利用することによるリサイクル方法を提供することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明者らは上記課題に鑑み鋭意検討を重ねた結果、牛乳パック等の紙製飲料容器を構
成しているポリエチレンラミネート加工紙を水中で撹拌し、この撹拌により紙部分を剥ぎ
取り除去して、除去しきれなかったセルロース繊維が付着したポリエチレン薄膜片を得、
この薄膜片を、水を多量に吸収した状態のまま閉鎖空間内に投入して激しく混練すること
により、閉鎖空間内の温度と圧力を上昇させ、水を亜臨界状態へと変化させることができ
ること、かかる亜臨界水の存在下で溶融混練することにより、ポリエチレン樹脂中にセル
ロース繊維を十分均一な状態で分散させることができること、さらにこの溶融混練により
水分をほぼ完全に取り除くことができ、ポリエチレン樹脂とセルロース繊維とがいわば一
体化した複合材を、優れたエネルギー効率で得ることができることを見い出した。
　すなわち、上述したように従来は、樹脂原料としての再利用には高いハードルがあった
上記ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水を作用させながら溶融混練することにより、
セルロース繊維とポリエチレン樹脂が一体化された、均一性に優れた複合材が得られるこ
とを見い出した。
　本発明はこれらの知見に基づきさらに検討を重ね、完成されるに至ったものである。
【００１４】
　すなわち上記課題は以下の手段により解決された。
〔１〕
　乾燥質量比の平均としてポリエチレンの質量よりも少量のセルロース繊維がポリエチレ
ン薄膜片に付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水の存
在下で溶融混練することを含む、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法
。
〔２〕
　前記溶融混練がバッチ式閉鎖型混練装置を用いて行われ、前記セルロース繊維付着ポリ
エチレン薄膜片と、水とを該バッチ式閉鎖型混練装置に投入して、該装置の回転軸に突設
された撹拌羽根を高速回転させて撹拌し、この撹拌により装置内の圧力と温度を高めて前
記水を亜臨界状態として溶融混練を行う、〔１〕に記載のセルロース繊維分散ポリエチレ
ン樹脂複合材の製造方法。
〔３〕
　前記薄膜片と水を含む集積物を減容処理した集塊を、前記バッチ式閉鎖型混練装置に投
入する、〔２〕に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法。
〔４〕
　前記セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片が、紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着さ
れたポリエチレンラミネート加工紙から紙部分を剥ぎ取り除去して得られる、水を含んだ
状態の薄膜片である、〔１〕～〔３〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエ
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チレン樹脂複合材の製造方法。
〔５〕
　上記水の総量が、前記セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片１００質量部に対して５
質量部以上１５０質量部未満である、〔１〕～〔４〕のいずれか１項に記載のセルロース
繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法。
〔６〕
　〔１〕～〔５〕のいずれか１項に記載の製造方法により得られるセルロース繊維分散ポ
リエチレン樹脂複合材。
〔７〕
　ポリエチレンの質量よりも少量のセルロース繊維を含み、ポリエチレン樹脂中にセルロ
ース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材であって、紙の表面
にポリエチレン薄膜が貼着されたポリエチレンラミネート加工紙から紙部分を剥ぎ取り除
去して得られる、セルロース繊維が付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片
を原料として得られる、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔８〕
　前記セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水の存在下で溶融混練し
て得られる、〔７〕に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔９〕
　セルロース繊維を１質量％以上５０質量％未満含む、〔７〕又は〔８〕に記載のセルロ
ース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１０〕
　ポリエチレン樹脂中にセルロース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレン
樹脂複合材であって、
　該複合材を用いて、縦１００ｍｍ、横１００ｍｍ、厚さ１ｍｍの試験片を作製し、２３
℃の水に２０日間浸漬した後の吸水率が０．１～１０％であり、かつ該複合材を用いて作
製した縦８０ｍｍ、横１０ｍｍ、厚さ４ｍｍの試験片の耐衝撃性が、２３℃の水に２０日
間浸漬する前よりも浸漬した後の方が高い、〔７〕～〔９〕のいずれか１項に記載のセル
ロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１１〕
　前記複合材の吸水率が次式を満たす、〔７〕～〔９〕のいずれか１項に記載のセルロー
ス繊維分散樹脂複合材。
［式１］　（吸水率）＜（セルロース有効質量比）２×０．０１
〔１２〕
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以上１０
質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散樹脂複合材を成形したときの成形体の曲げ強
度が８～２０ＭＰａである、〔７〕～〔９〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散
ポリエチレン樹脂複合材。
〔１３〕
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１０質量％以上５
０質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散樹脂複合材を成形したときの成形体の曲げ
強度が１５～４０ＭＰａである、〔７〕～〔９〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維
分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１４〕
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量パター
ンにおいて１．７＞半値幅（Ｌｏｇ（ＭＨ／ＭＬ））＞１．３の関係を満たすポリエチレ
ン樹脂中に、質量比で該ポリエチレンの質量よりも少量の質量のセルロースを含むセルロ
ース繊維が分散してなる、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１５〕
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量分析の
結果得られる積分表示の分子量パターンにおいて、ピーク形状が平坦化した低分子側のピ
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ークの肩部が１０４～４×１０４の範囲に存在するポリエチレン樹脂中に、質量比で該ポ
リエチレンの質量よりも少量の質量のセルロースを含むセルロース繊維が分散してなる、
〔１４〕に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１６〕
　温度２３０℃、荷重５ｋｇｆにおけるメルトフローレート（ＭＦＲ）が、０．５～１０
．０ｇ／１０ｍｉｎである、〔１４〕又は〔１５〕に記載のセルロース繊維分散ポリエチ
レン樹脂複合材。
〔１７〕
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレンが低密度ポリ
エチレンを含む、〔７〕～〔１６〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチ
レン樹脂複合材。
〔１８〕
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレンが直鎖状低密
度ポリエチレン、高密度ポリエチレンのうち１種以上を含む、〔７〕～〔１７〕のいずれ
か１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１９〕
　含水率が１質量％未満である、〔７〕～〔１８〕のいずれか１項に記載のセルロース繊
維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔２０〕
　形状がペレット状である、〔７〕～〔１９〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分
散ポリエチレン樹脂複合材。
〔２１〕
　〔７〕～〔２０〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
を用いた成形体。
〔２２〕
　〔２１〕に記載の成形体又はその裁断片からなるペレット。
〔２３〕
　ポリエチレン樹脂中にセルロース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレン
樹脂複合材であって、吸水率が次式を満たすセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
。
［式１］　（吸水率）＜（セルロース有効質量比）２×０．０１
〔２４〕
　ポリエチレン薄膜片にセルロース繊維が付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン
薄膜片及び水を、ポリエチレン薄膜片を溶融させ、かつセルロース繊維を溶融させない高
温高圧下で混練して、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を得ることを含む、セ
ルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法。
〔２５〕
　ポリエチレン薄膜片にセルロース繊維が付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン
薄膜片を、亜臨界状態の水の存在下で溶融混練し、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂
複合材を得ることを含む、〔２４〕に記載のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリ
サイクル方法。
〔２６〕
　前記セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片が、紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着さ
れたポリエチレンラミネート加工紙から紙部分を剥ぎ取り除去して得られる、水を含んだ
状態の薄膜片である、〔２４〕又は〔２５〕に記載のセルロース繊維付着ポリエチレン薄
膜片のリサイクル方法。
〔２７〕
　前記混練に際し、さらに低密度ポリエチレン及び／又は高密度ポリエチレンを混合する
、〔２４〕～〔２６〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片の
リサイクル方法。
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〔２８〕
　下記工程（Ａ）及び（Ｂ）をこの順に連続して行うことを含む、ポリエチレンラミネー
ト加工紙のリサイクル方法：
（Ａ）水を含んだセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を減容処理に付す工程、及び
（Ｂ）減容処理に付した、前記の水を含んだセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、
亜臨界状態の水の存在下で溶融混練し、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を得
る工程。
〔２９〕
　前記工程（Ａ）を行う前に下記工程（Ｃ）行うことを含む、ポリエチレンラミネート加
工紙のリサイクル方法：
（Ｃ）紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着されたポリエチレンラミネート加工紙を水中で
撹拌することにより紙部分を剥ぎ取り除去して、水を含んだセルロース繊維付着ポリエチ
レン薄膜片を得る工程。
【００１５】
　本発明において、「セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材」の発明を、その特定
事項として製造方法によっても特定している。その理由を説明する。
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、使用する材料の質量の平均と
してポリエチレン薄膜片にそのポリエチレンの質量よりも少量のセルロース繊維が付着し
てなるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水を作用させて溶融混練
することにより得られる。このセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、後述する
ように、セルロース繊維がポリエチレン樹脂中に十分均一な状態で分散している。このセ
ルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、ポリエチレン中のセルロース繊維の分散状
態に優れ、セルロース繊維とポリエチレン樹脂とがいわば一体化したものである。また紙
製飲料容器のメーカー、容器の種類も多種多様で、不純物などを含むため、その主要な構
成材料を規定できても、詳細な組成等を一義的に規定するのは事実上困難性がある。そこ
で、従来技術による物との相違を明示して発明を明確化すべく、セルロース繊維分散ポリ
エチレン樹脂複合材の発明においてその一部に製造方法を発明特定事項としている。
【００１６】
　本発明において、「～」を用いて表される数値範囲は、「～」の前後に記載される数値
を下限値及び上限値として含む範囲を意味する。
【００１７】
　本発明において、「ポリエチレン」という場合、低密度ポリエチレン、直鎖状低密度ポ
リエチレン及び／又は高密度ポリエチレンを意味する。すなわちポリエチレンは、そのモ
ノマー成分としてエチレンに加え、エチレン以外のα－オレフィンを含んでもよい意味で
ある。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明におけるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法によれば、使用
済み飲料容器などの、紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着されたポリエチレンラミネート
加工紙から、紙部分を剥ぎ取り除去して得られるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片
を原料として、ポリエチレン樹脂中にセルロース繊維が十分均一な状態で分散し、含水率
が低く、吸水率も抑えられたセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を、簡易な工程
かつ高エネルギー効率で得ることができる。
【００１９】
　また、本発明におけるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、ポリエチレン樹
脂中にセルロース繊維が十分に均一な状態で分散しており、さらに含水率が低く、吸水率
も低いので、押出成形及び射出成形などへの適応性が高いものである。また本発明におけ
るセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を成形することにより、曲げ強度や耐衝撃
性などに優れた成形体を得ることができる。
【００２０】
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　さらに、本発明の成形体は、本発明におけるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合
材を用いてなり、樹脂中にセルロース繊維が十分に均一な状態で分散しているため、均質
性が高く、形状安定性に優れると共に、曲げ強度や耐衝撃性などに優れており、多目的に
利用可能なものである。
【００２１】
　また、本発明のリサイクル方法によれば、使用済み飲料容器などのポリエチレンラミネ
ート加工紙や、該加工紙から紙部分を剥ぎ取り除去したセルロース繊維付着ポリエチレン
薄膜片を、押出成形及び射出成形などへの適応性が高いセルロース繊維分散ポリエチレン
樹脂複合材に再利用することで、従来は事実上、樹脂としての再利用が困難であったセル
ロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を有効利用することができ、廃棄物を大幅に低減する
ことができる。
【図面の簡単な説明】
【００２２】
【図１】分子量分布の半値幅の一例を示す図面である。図１中の矢印で示された幅が半値
幅である。
【図２】分子量パターンにおいて、ピーク形状が平坦化した低分子側のピークの肩部の一
例を示す図面である。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　以下に、本発明の好ましい実施の形態について詳細に説明する。
【００２４】
［セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法］
＜セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片＞
　紙製飲料容器などのポリエチレンラミネート加工紙は、一般に、紙部分の材質として丈
夫で見た目の美しい高品質のパルプが使用されており、このようなパルプは主にセルロー
ス繊維によって構成されている。そして、かかる紙部分の表面には、ポリエチレン押出ラ
ミネート加工によってポリエチレン薄膜が貼着されており、紙部分への飲料の浸透を防ぐ
ようにされている。
　なお、本発明においてポリエチレンラミネート加工紙は、ポリエチレンラミネート加工
が施された紙であれば特に制限されず、飲料容器の他、包装紙等を広く用いることができ
る。
【００２５】
　このようなラミネート加工紙をリサイクルするには、一般に、パルパーに投入して水中
で撹拌することによって、ラミネート加工紙から紙部分を剥ぎ取り除去し、ポリエチレン
薄膜部分と紙部分とに分離する。その場合、ポリエチレン薄膜部分は、例えば数ｃｍ２～
十数ｃｍ２乃至二十ｃｍ２程度の大きさで、形状も不均一な小片に切断されて、その紙部
分が剥ぎ取られた側の表面には、除去しきれなかった多数のセルロース繊維が不均一に付
着したままの状態のもの（このセルロース繊維が付着したポリエチレン薄膜の小片を、以
下、「セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片」という。）として得られる。また、セル
ロース繊維付着ポリエチレン薄膜片は、パルパーによる紙の除去により、セルロース繊維
が少なくなっている。セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片の集合体（薄膜片原料全体
）として見た場合、乾燥質量において、セルロース繊維の質量はポリエチレンの質量より
少なくなっている。かかるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のセルロース繊維は、
パルパーによる分離処理の際に多量の水を吸収した状態となっている。
【００２６】
　本発明において「セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片」に付着したセルロースは、
繊維同士が相互に接触せずに分散した状態でもよく、繊維同士が絡まって紙の状態を保っ
ていてもよい。「セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片」には、ポリエチレン、セルロ
ース、紙の白色度を高めるために一般的に含まれる填料（例えばカオリン、タルク）、サ
イズ剤などが含まれていてもよい。その他、本発明の効果を損なわない範囲で他の成分が
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含まれていてもよい。例えば、原料のポリエチレンラミネート加工紙に含まれる各種添加
剤、インク成分、その他微量のシール材、抗接着剤等が含まれていても良い。セルロース
繊維付着ポリエチレン薄膜片中（水分を除いたセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片中
）の上記他の成分の含有量は、通常は０～１０質量％であり、０～５質量％が好ましく、
０～３質量％がさらに好ましい。
【００２７】
　ポリエチレン薄膜片に付着しているセルロース繊維の量は、乾燥質量において該薄膜片
のポリエチレンの質量よりも少量であることが必要である。セルロース繊維の付着量がポ
リエチレンの質量よりも多いと、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を製造する
際に、セルロース繊維が樹脂中に均一に分散し難くなるからである。
【００２８】
＜亜臨界状態の水による作用＞
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法では、上記のセルロー
ス繊維付着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水の存在下で溶融混練する。すなわち、
亜臨界状態の水を作用させながら溶融混練することによって、セルロース繊維分散ポリエ
チレン樹脂複合材を製造することができる。
　ここで、「亜臨界状態の水」とは、超臨界状態（温度３７４℃・圧力２２ＭＰａ）まで
には達しないが、超臨界状態の近傍の高温高圧状態の水であり、より詳しくは、温度が水
の大気圧の沸点（１００℃）以上、かつ水の臨界点以下であり、圧力が少なくとも飽和水
蒸気圧付近にある状態である。
　亜臨界状態の水は０℃以上１００℃以下で大気圧下の水よりイオン積が大きくなり、セ
ルロースなどの高分子を分解して低分子化する作用が高まると推定される。かかる作用に
よりセルロース繊維やポリエチレンの分解による低分子化が生じ、また、セルロースとポ
リエチレンのラミネート時の接着界面には溶融混練によるせん断力の付加と亜臨界状態で
の反応が複合的に作用して、セルロース繊維が、ポリエチレン樹脂表面に埋め込まれて固
着ないし熱融着した状態から分離解放され、さらに当該作用が紙形状を維持するセルロー
ス繊維同士のからみ合いの緩和にも寄与し、セルロース繊維が新たな分散状態を形成して
ポリエチレン中に十分均一な状態で分散した樹脂が得られるものと考えられる。このよう
な反応を利用することで、大きさ、形状、セルロース繊維の付着状態が不均一な、セルロ
ース繊維とポリエチレンの複合体としてのセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片から均
一な物性のセルロース繊維分散樹脂複合材を製造することが初めて可能になる。
【００２９】
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水の存在下で溶融混練するた
めに、例えば、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片と、水との混合物を、当該水の亜
臨界状態で溶融混練することができる。
【００３０】
　亜臨界状態の水の存在下でセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を溶融混練する方法
に特に制限はない。例えば、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片と水とを閉鎖空間内
に投入し、かかる閉鎖空間内で薄膜片と水とを激しく混練することにより、空間内の温度
と圧力が上昇し、水を亜臨界状態へと変化させることが可能となる。
　なお、本発明において「閉鎖」とは、外部から閉ざされた空間であるが、完全な密閉状
態ではないことを示す意味で用いている。すなわち、上記のように閉鎖空間内で薄膜片と
水とを激しく混練すると温度と圧力が上昇するが、かかる高温高圧下において蒸気が外へ
と排出される機構を備えた空間を意味する。したがって、閉鎖空間内で、薄膜片と水とを
亜臨界状態で溶融混練することにより、水分を事実上完全に取り除くことが可能となる。
【００３１】
　上述した閉鎖空間内における薄膜片と水との溶融混練には、例えばバッチ式閉鎖型混練
装置を好適に用いることができる。かかるバッチ式閉鎖型混練装置として、例えば、株式
会社エムアンドエフ・テクノロジー製の国際公開２００４／０７６０４４号公報に記載の
バッチ式高速撹拌装置を、好適に使用することができる。このバッチ式密閉型混練装置に
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は、円筒形の撹拌室が備えられており、その撹拌室中を貫通して配置された回転軸の外周
には、計６枚の撹拌羽根が突設されている。また回転軸の両端には撹拌室の圧力を保ちな
がら水蒸気を解放する機構が設けられている。
【００３２】
　撹拌室内の温度と圧力は、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片などの原料に、回転
する撹拌羽根による高剪断力が加わることで急上昇し、亜臨界状態の水が発生する。この
ように、亜臨界状態の水によるセルロースの加水分解作用と、高速撹拌による強烈なせん
断力とが相俟って、ポリエチレン薄膜片の表面にラミネート加工時に熱融着されて埋め込
まれたセルロース繊維を解繊し、さらにセルロース繊維をポリエチレン中に均一に分散さ
せることができると考えられる。
【００３３】
＜セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造工程＞
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法では、ポリエチレン薄
膜片にそのポリエチレンの質量よりも少量のセルロース繊維が付着してなるセルロース繊
維付着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水の存在下で溶融混練する。
　なお、本明細書においてポリエチレンとセルロース繊維の質量比をいう場合、乾燥質量
の比を意味する。またセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片におけるポリエチレンとセ
ルロース繊維の質量比は、用いるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片全体（用いるセ
ルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片の集合体）における質量比（「乾燥質量比の平均」
ともいう）を意味する。
【００３４】
　原料としてのセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片は、上記のとおり、付着している
セルロース繊維の量が、薄膜部分を構成するポリエチレンの質量よりも少量であることが
必要である。そのようなセルロース繊維の付着量が比較的に少ない薄膜片は、上述したよ
うにポリエチレンラミネート加工紙を水中（水中又は湯中の意味である）で撹拌して紙部
分をある程度剥ぎ取り除去することにより得られ、かかる薄膜片の表面には、部分的に解
繊された紙やセルロース繊維が、薄く相互に絡み合って付着している傾向がある。またセ
ルロース繊維の前記薄膜片毎には、その量的割合が多少異なっているが、紙製飲料容器か
らパルパー処理により、紙成分を除去したセルロース繊維が付着したポリエチレン薄膜片
を使用しているため、乾燥質量で比較すると、セルロース繊維が付着したポリエチレン薄
膜片のセルロース繊維の質量の平均値は、セルロースを除いたポリエチレン薄膜片の質量
の平均値より少なくなる（すなわち、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片全体におい
てセルロース繊維の質量は、ポリエチレンの質量よりも少なくなる）。また、セルロース
繊維の付着質量の平均値としては、パルパー処理工程における回転速度や処理時間により
、ある程度制御することが可能である。
　つまり、上記薄膜片はその面全体において、ポリエチレンの層と付着しているセルロー
スとポリエチレンのラミネート時の接着界面が、溶融混練によるせん断力の付加と亜臨界
反応の複合的な作用により、セルロース繊維がポリエチレン樹脂表面に埋め込まれた固着
状態ないし熱融着状態から解放され、さらにそれぞれのセルロース繊維をセルロース繊維
同士のネットワーク状のからみ合いから解放して、紙形状から繊維状にセルロースの形状
が変化して、セルロース繊維をポリエチレン樹脂中に、均一に分散させることが可能とな
る。
【００３５】
　また、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片は、紙部分との分離処理の際に水を多く
吸収しており、再利用に際しての消費エネルギー等を考慮した場合にも、再利用し難いも
のであった。しかし、本発明における溶融混練は、亜臨界状態の水の存在下で行うために
水が必要である。したがって、薄膜片の吸水量が多い事は全く問題にならず、むしろ水を
加える手間を減ずることができるというメリットがある。しかも溶融混練においては水分
を高温の蒸気として効率的に排出することができるため、得られる複合材の含水率を高度
に抑えることが可能になると考えられる。
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【００３６】
　このように、ポリエチレン薄膜片に付着しているセルロース繊維の量が、薄膜部分のポ
リエチレンの質量よりも少ないセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料としてセル
ロース繊維分散ポリエチエン樹脂複合材を製造する場合には、他の原料を使用する場合、
例えば、上記特許文献４のように、非フィブリル化繊維状セルロースを購入し、さらにこ
れと熱可塑性樹脂とを別々の原料として投入する製造方法に比べて、非フィブリル化繊維
状セルロースを購入することなく、セルロースを廃材としての前記薄膜片から直接得るこ
とができることからコストに優れ、製造工程も簡易であり、エネルギー効率も高い。また
特許文献４の発明は、非フィブリル化セルロース繊維の熱可塑性樹脂中における分散状態
の改善を目的とするもので、個々の樹脂の高温での溶融混練による低分子量化の作用には
着目していない。本発明の一態様では、亜臨界処理により得られるポリエチレン樹脂複合
材のポリエチレンを低分子化して分子量分布を制御することで、ＭＦＲを所定範囲に調整
すると同時に、ポリエチレン樹脂の物性を所定範囲に維持することが可能となる。
【００３７】
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を含む原料と水とを、バッチ式閉鎖型混練装置
等の閉鎖空間内に投入する場合には、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、必要に
応じて粉砕あるいは減容し、バッチ式閉鎖型混練装置に自重落下投入できる取扱い易い大
きさと嵩密度に処理してもよい。特に減容処理を施すことにより、複合材を得るまでのエ
ネルギー効率を大きく改善することができる。
【００３８】
　また、水は、上記のとおりセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片に付着しているセル
ロース繊維の含浸水や、薄膜片の表面の付着水などをそのまま利用することができるため
、必要に応じて加水すれば良い。
　なお、混練を亜臨界状態の水の存在下で行うために必要な水量は、セルロース繊維付着
ポリエチレン薄膜片１００質量部に対して５質量部以上１５０質量部未満であり、この水
量の範囲であれば、樹脂中にセルロース繊維が均一に分散しており、含水率が１質量％未
満の成形性に優れたセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を製造することができる
。
【００３９】
　次に、バッチ式閉鎖型混練装置を用いて、水を亜臨界状態にすると共に原料を溶融混練
する方法を説明する。
　上記のバッチ式閉鎖型混練装置には、円筒形の撹拌室が備えられており、その撹拌室中
を貫通して配置された回転軸の外周には、計６枚の撹拌羽根が突設されている。撹拌羽根
が配置された回転軸は、駆動源であるモーターに連結されているが、本発明では、モータ
ーにかかる回転トルクを計測するトルクメーターが設置され、制御盤にて回転トルクがモ
ニターできる。本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法において
は、トルクメーターから計測される回転軸の回転トルクの変化を計測し、混練の終了時点
を判断する。
【００４０】
　混練の終了時点は、得られる複合材の物性を考慮して適宜に調節されるものである。好
ましくは、バッチ式閉鎖型混練装置の回転軸の回転トルクが、上昇して最大値に達した後
に下降して、トルクが前記最大値の０．７倍となった後、トルク変化率が１秒当たり５％
になった時点から３０秒以内に回転軸の回転を停止することが好ましい。こうすることで
、得られるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材のメルトフローレート（ＭＦＲ：
温度＝２３０℃、荷重＝５ｋｇｆ）を、０．５～１０．０ｇ／１０ｍｉｎに調整しやすく
、物性をより向上させることができる。メルトフローレートが上記範囲内にあるセルロー
ス繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、樹脂中にセルロース繊維が均一に分散しており、
押出成形または射出成形に好適で、形状安定性、強度及び耐衝撃性の高い成形体を作製す
ることができるものである。
　混練の終了時点を制御することでセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材のメルト
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フローレートを調整できる理由は、混練中に発生する亜臨界状態の水の作用によって、ポ
リエチレンやセルロース繊維の分子の一部が低分子化することが一因と推定される。
　本明細書において「トルク変化率が１秒当たり５％になる」とは、ある時点におけるト
ルクＴ１と、当該時点から１秒後のトルクＴ２とが下記式（Ｔ）を満たすことを意味する
。
　　　　　式（Ｔ）　　　１００×（Ｔ１－Ｔ２）／Ｔ１＝５
【００４１】
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法は、セルロース繊維付
着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水の存在下で溶融混練するものである。その場合
に必要な水量の好適な範囲は、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片１００質量部に対
して５質量部以上１５０質量部未満であり、この範囲であれば、得られたセルロース繊維
分散ポリエチレン樹脂複合材を殆ど含水していない状態とすることができ、この複合材を
用いた成形品を優れた曲げ強度や耐衝撃性を持つものとすることができる。混練の際に必
要な水は、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片が含水している場合には、通常は別途
加える必要はない便宜がある。他方、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片がかなり多
くの水を含浸しているような場合でも、通常は問題なく混練でき、目的の複合材を得るこ
とができる。高温高圧の環境下で水が効率的に蒸発して行くからである。
　蒸気溶融混練における水の量は、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片１００質量部
に対し、好ましくは５～１５０質量部であり、より好ましくは５～１２０質量部であり、
さらに好ましくは５～１００質量部であり、さらに好ましくは５～８０質量部であり、１
０～２５質量部とすることがさらに好ましい。
【００４２】
［セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材及びその成形体］
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、上述した本発明のセルロース
繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法により得られる。本発明のセルロース繊維分
散ポリエチレン樹脂複合材はポリエチレン樹脂中にセルロース繊維が十分均一な状態で分
散しており、押出成形及び射出成形などへの適応性が高いものである。
【００４３】
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、セルロース繊維を１質量％以
上５０質量％未満含むものであることが望ましい。セルロース繊維の割合が５０質量％以
上になると、耐衝撃性が低下し、吸水し易くなる傾向があるからである。
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、セルロース繊維を１質量％以
上１０質量％未満含有し、該セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を成形してなる
成形体の曲げ強度が８～２０ＭＰａであることが好ましい。
　また、本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、セルロース繊維を１０
質量％以上５０質量％未満含有し、該セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を成形
してなる成形体の曲げ強度が１５～４０ＭＰａであることも好ましい。
　曲げ強度は後述する実施例に記載の方法により測定される。
【００４４】
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、含水率が１質量％未満である
ことが好ましい。上述した亜臨界状態の水の存在下で溶融混練することにより、溶融混練
中に水を蒸気として効率的に除去することができ、得られるセルロース繊維分散ポリエチ
レン樹脂複合材の含水率を１質量％未満にまで低減することができる。しかもこの方法は
、水分の除去と溶融混練とを別のプロセスで行う場合に比べて、水分除去にかかるエネル
ギー使用量（消費電力等）を大幅に抑えることができる。
【００４５】
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、その吸水率が次式を満たすこ
とが好ましい。後述するセルロース有効質量比が５～４０％の範囲であれば、より好まし
い。なお、「吸水率」（単位：％）は、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を用
いて成形した、縦１００ｍｍ、横１００ｍｍ、厚さ１ｍｍの成形体を、２３℃の水に２０
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日間浸漬した際の吸水率を意味し、後述する実施例に記載の方法で測定される。また、「
セルロース有効質量比」（単位：％）についても後述する実施例で詳細に説明する。
 
［式１］　（吸水率）＜（セルロース有効質量比）２×０．０１
 
　すなわち本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、セルロース繊維を含
有するにもかかわらず、その吸水率が低いものである。その理由は定かではないが、上述
したセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を亜臨界状態の水の存在下で溶融混練するこ
とにより、セルロースとポリエチレンがいわば一体化した状態となるため、セルロースの
吸水性をポリエチレンが効果的にマスクし、吸水率が高度に抑えられるものと推定される
。また、低分子化したポリエチレン表面に生成した親水基がセルロース表面の親水基と結
合し、結果的に表面の親水基が減少する可能性、あるいは亜臨界反応によるセルロースの
分解による構造変化や低分子化により、親水基の減少する可能性が考えられる。
【００４６】
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、該複合材を用いて、縦１００
ｍｍ、横１００ｍｍ、厚さ１ｍｍの成形体を作製した場合、この成形体を２３℃の水に２
０日間浸漬した後の吸水率が０．１～１０％であることが好ましい。
【００４７】
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、上述の通り吸水し難い性質を
有するが、成形後、吸水させた場合には、耐衝撃性が高まるという性質を有する。したが
って、本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を用いた成形体は、屋外での
使用にも適している。
　耐衝撃性は後述する実施例に記載の方法で測定される。
【００４８】
　亜臨界処理によるセルロース繊維分散樹脂ポリエチレン複合材の低分子化は、前記複合
材のＭＦＲや曲げ強度や耐衝撃性などの機械的特性に作用する重要な要因である。そのた
め、ポリエチレンの分子量分布を所定範囲に制御することが好ましい。本発明では、ポリ
エチレンの分子量分布として、分子量分布パターンの半値幅と低分子側のピークの肩部の
分子量位置などを下記の通りに制御することが好ましい。
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材に含まれるポリエチレンは、ＧＰ
Ｃ測定で得られる分子量パターンにおいて、１．７＞半値幅（Ｌｏｇ（ＭＨ／ＭＬ））＞
１．３の関係を満たすことが好ましい。半値幅が１．３以下である複合材は流動性、射出
成形性に劣る傾向がある。半値幅が１．７以上である複合材は、成形体の衝撃強度が低下
する傾向がある。さらに、ＧＰＣ測定で得られる分子量パターンにおいて、ピーク形状が
平坦化した低分子側のピークの肩部が１０４～４×１０４の範囲に存在することが好まし
い。本発明では、亜臨界反応を行うことにより、分子量パターンの形態として低分子化に
伴い、ピークが平坦化し、平坦化したピークの低分子側の肩部を１０４～４×１０４の範
囲に制御することができる。
　なお、分子量パターンの半値幅は、ＧＰＣにおける分子量パターンのうち、最大ピーク
のピークトップ（最大頻度）周辺におけるスペクトルの広がり（分子量分布の度合い）を
示す。すなわち、スペクトル中の強度がピークトップ（最大頻度）の半分となっていると
ころ（それぞれ高分子量側をＭＨ、低分子量側をＭＬとする）でのＧＰＣスペクトル線の
幅を半値幅とする。「低分子側のピーク肩部」については後述する実施例で詳細に説明す
る。
【００４９】
　また、本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、温度２３０℃、荷重５
ｋｇｆにおけるメルトフローレート（ＭＦＲ）が、０．５～１０．０ｇ／１０ｍｉｎであ
ることが好ましい。ＭＦＲを上記好ましい範囲内とすることにより、含水率、吸水性が抑
えられ、より良好な成形性を実現することができ、得られる成形体の耐衝撃性もより高め
ることができる。
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【００５０】
　本発明のセルロース分散ポリエチレン樹脂複合材を、溶融させて任意の形状及び大きさ
に固化させ、あるいは裁断することで、ペレットとすることができる。例えば、本発明の
セルロース分散ポリエチレン樹脂複合材の粉砕物を、二軸押出機にてストランド状に押出
し冷却固化後に裁断することによりペレットを得ることができる。あるいは、本発明のセ
ルロース分散ポリエチレン樹脂複合材の粉砕物を、ホットカットを備えた二軸押出機にて
押出しカットすることによりペレットを得ることができる。これらのペレットの大きさ、
形状は適宜選定できるが、例えば、数ｍｍの直径を有する略円柱状あるいは円盤状の粒体
などに仕上げることができる。
【００５１】
　本発明のセルロース分散ポリエチレン樹脂複合材は、セルロース繊維付着ポリエチレン
薄膜片に由来するポリエチレン以外のポリエチレンを含んでもよい。すなわち、上述した
本発明のセルロース分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法において、セルロース繊維付
着ポリエチレン薄膜片に加えて、別途ポリエチレンを配合してもよい。配合するポリエチ
レンは低密度ポリエチレンでも良く、直鎖状低密度ポリエチレンでも良く、高密度ポリエ
チレンでも良く、これらの１種又は２種以上を混合することができる。
【００５２】
　本発明の成形体は、本発明のセルロース分散ポリエチレン樹脂複合材を用いてなる。本
発明の成形体は、ポリエチレン樹脂中にセルロース繊維が十分均一な状態で分散している
ため、均質性が高く、形状安定性に優れると共に、曲げ強度や耐衝撃性などに優れており
、多目的な利用が可能なものである。
　本発明の成形体は、ペレット状として、成形材料として用いることもできる。
【００５３】
［セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法］
　本発明のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法は、上述したセルロ
ース繊維付着ポリエチレン薄膜片を樹脂製品の原料として再利用する方法であり、より詳
細には、当該セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を溶融させ、かつセルロース繊維を
溶融させない高温高圧下で混練して、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を得る
ことを含む。例えば、当該セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片に水を加えて同様の処
理を行っても良い。
　かかるリサイクル方法によれば、現在、主に廃棄されるか、燃料として再利用されてい
るに過ぎない、使用済みのポリエチレンラミネート加工紙から分離されたセルロース繊維
付着ポリエチレン薄膜片を、優れたエネルギー効率で、高品質のセルロース繊維分散ポリ
エチレン樹脂複合材に再利用することができる。
　かかる混練は、例えば、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、亜臨界状態の水の
存在下で溶融混練することにより実施することができる。
　本発明のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片のリサイクル方法において、セルロー
ス繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料として、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合
材を得る工程は、本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法で説明
した工程と同じであり、好ましい形態も同じである。
【００５４】
　本発明のリサイクル方法では、より高機能の該複合材を作製したり、該複合材の利用分
野を拡大したりするために、例えば、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片と共に、低
密度ポリエチレン及び／又は直鎖状低密度ポリエチレンあるいは高密度ポリエチレンなど
を加えて混練しても良い。
【００５５】
［ポリエチレンラミネート加工紙のリサイクル方法］
　本発明のポリエチレンラミネート加工紙のリサイクル方法は、下記工程（Ａ）及び（Ｂ
）をこの順で連続して行うことを含む。
（Ａ）水を含んだセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を減容処理に付す工程、
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（Ｂ）減容処理に付した、前記の水を含んだセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、
亜臨界状態の水の存在下で溶融混練してセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を得
る工程。
【００５６】
　本発明のポリエチレンラミネート加工紙のリサイクル方法は、前記工程（Ａ）を行う前
に、さらに下記工程（Ｃ）を行うことを含むことも好ましい。
（Ｃ）紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着されたポリエチレンラミネート加工紙を水中で
撹拌することにより紙部分を剥ぎ取り除去して、水を含んだセルロース繊維付着ポリエチ
レン薄膜片を得る工程。
【００５７】
　上記工程（Ｃ）は典型的には上述したように、パルパーと呼ばれる装置内でラミネート
加工紙を長時間水中（水中又は湯中）で撹拌することにより、ラミネート加工紙から紙部
分を剥ぎ取る工程である。かかる工程は、ポリエチレンラミネート加工紙の再利用におけ
る従来公知の工程を採用することができる。
　工程（Ｃ）で得られるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片は通常、含水率が５０質
量％前後となり、多量の水を吸水した状態にある。かかるセルロース繊維付着ポリエチレ
ン薄膜片は、工程（Ａ）において減容処理に付される。この減容処理により水分が絞られ
、通常は含水率が２０質量％前後となる。また、この減容処理により、容積を１／２．０
～１／５．０程度とすることが好ましい。減容処理に用いる装置は特に制限されず、例え
ば、二軸式廃プラスチック減容固化機（型式：ＤＰ－３Ｎ、小熊鉄工所社製）等を用いる
ことができる。
　工程（Ａ）を経た、水を含んだセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片は、亜臨界状態
の水の存在下で溶融混練し、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を得る。この亜
臨界状態の水の存在下での溶融混練として、本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹
脂複合材の製造方法で説明した溶融混練の形態を採用することができ、好ましい形態も同
じである。
【００５８】
　上記の連続的工程によるリサイクル方法により、例えば、ポリエチレンラミネート加工
紙から分離した、多量の水を含んで重くなっているセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜
片を、わざわざ別の工場まで運搬する必要がなくなるなど、リサイクルのエネルギー効率
ないしコストを大きく改善することが可能になる。
【実施例】
【００５９】
　以下、実施例に基づき、本発明を説明するが、本発明はこれらに限定されるものではな
い。
　まず、本発明における各指標の測定方法、評価方法を説明する。
【００６０】
［メルトフローレート（ＭＦＲ）］
　温度＝２３０℃、荷重＝５ｋｇｆの条件で、ＪＩＳ－Ｋ７２１０に準じて測定した。Ｍ
ＦＲの単位は「ｇ／１０ｍｉｎ」である。
【００６１】
［結果物（セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材）の形状］
　混練後のセルロース繊維分散樹脂複合材の外観を目視にて評価した。バルク（塊）の状
態を合格品（○）とし、粒径２ｍｍ以下の粉体状であるもの、あるいは混練後著しく発火
したものを不合格品（×）とした。
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法で得られるセルロース
繊維分散樹脂複合材は、上記合格品に該当するものである。
【００６２】
［成形性］
　射出成形の可否、及び成形後の外観を目視にて評価した。反りや表面の凹凸が確認され
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た場合を不合格品（×）とし、不合格品以外を合格品（○）とした。
【００６３】
［含水率］
　製造後６時間以内に窒素雰囲気下において、２３℃から１２０℃まで、＋１０℃／ｍｉ
ｎの昇温速度で熱重量分析（ＴＧＡ）を行った際の質量減少率（質量％）である。含水率
が０％とは、質量減少が生じないことを意味する。
【００６４】
［消費電力量］
　水を吸収したセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片からセルロース繊維分散ポリエチ
レン樹脂複合材を連続的に作製した場合に、該複合材１ｋｇを製造するまでに各装置（乾
燥機、減容機、混練機）が消費した電力量の合計を求めた。
【００６５】
［耐衝撃性］
　射出成形で試験片（厚さ４ｍｍ、幅１０ｍｍ、長さ８０ｍｍ）を作製し、ＪＩＳ－Ｋ７
１１０に準じて、ノッチ有りの試験片を用いてアイゾット衝撃強度を測定した。耐衝撃性
の単位は「ｋＪ／ｍ２」である。
【００６６】
［曲げ強度］
　射出成形で試験片（厚さ４ｍｍ、幅１０ｍｍ、長さ８０ｍｍ）を作製し、支点間距離６
４ｍｍ、支点及び作用点の曲率半径５ｍｍ、試験速度２ｍｍ／ｍｉｎにて荷重の負荷を行
い、ＪＩＳ－Ｋ７１７１に準じて曲げ強度を算出した。曲げ強度の単位は「ＭＰａ」であ
る。
【００６７】
［セルロース有効質量比］
　事前に絶乾状態にした試料を用い、窒素雰囲気下において＋１０℃／ｍｉｎの昇温速度
で、２３℃から４００℃まで熱重量分析（ＴＧＡ）を行った結果に基づいて、次式により
算出した。
（セルロース有効質量比［％］）＝
　　　　（２７０～３９０℃の重量減少［ｇ］）×１００／（試料重量［ｇ］）
【００６８】
［吸水率］
　事前に絶乾状態にした複合材を、プレスで１００ｍｍ×１００ｍｍ×１ｍｍのシート状
に成形して成形体を得、この成形体を２３℃の水に２０日間浸漬し、浸漬前後の重量の測
定値に基づいて、下記〔式Ａ〕により吸水率を算出した（但し、浸漬後の質量を測る際は
、表面に付着した水滴等を乾いた布またはフィルター紙で拭き取った。）。合否判定は、
算出した吸水率が下記の評価式〔式Ｂ〕を満たす場合を合格（○）とし、満たさない場合
を不合格（×）とした。
　　〔式Ａ〕（吸水率［％］）＝
　　　　（浸漬後質量［ｇ］－浸漬前質量［ｇ］）×１００／（浸漬前質量［ｇ］）
　　〔式Ｂ〕（吸水率）＜（セルロース有効質量比）２×０．０１
【００６９】
［吸水後耐衝撃残率］
　射出成形で試験片（厚さ４ｍｍ、幅１０ｍｍ、長さ８０ｍｍ）を作製し、この試験片を
２３℃の水に２０日間浸漬し、ＪＩＳ－Ｋ７１１０に準じて測定した浸漬前後の耐衝撃性
の測定値に基づいて、次の計算式で算出した（但し、浸漬後の耐衝撃性を測定する際は、
水から取出した後、意図的に乾燥などを行うことなく、６時間以内に測定した。）。
（吸水後耐衝撃残率［％］）＝
　　（吸水後の耐衝撃性［ｋＪ／ｍ２］）×１００／（吸水前の耐衝撃性［ｋＪ／ｍ２］
）
【００７０】
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［セルロース繊維分散性］
　事前に絶乾状態にした複合材を、プレスで１００ｍｍ×１００ｍｍ×１ｍｍのシート状
に成形して成形体を得、この成形体を８０℃の温水に２０日間浸漬した後に、温水から取
り出した成形体表面の任意の箇所に、４０ｍｍ×４０ｍｍの正方形を書き、さらにその正
方形内部に４ｍｍ間隔で４０ｍｍの線分を９本書いた。表面粗さ測定機を用いて、カット
オフ値λｃ＝８．０ｍｍかつλｓ=２５．０μｍの条件の下、その９本の線分上の粗さ曲
線（ＪＩＳ－Ｂ０６０１にて規定、評価長さ４０ｍｍ）合計９本を作製した。９本全ての
粗さ曲線においてピークトップが３０μｍ以上かつ上に凸である山の個数を数えたとき、
山の個数が合計２０個以上である場合を不合格品（×）とした。２０個未満である場合を
合格品（○）とした。
　試料中にセルロース繊維が偏在している場合は局所的に吸水が起こり、その部分の表面
が膨張するため、この方法でセルロース繊維の分散性を評価することができる。
【００７１】
［分子量パターン］
　複合材１６ｍｇにＧＰＣ測定溶媒（１，２，４－トリクロロベンゼン）５ｍｌを加え、
１６０℃～１７０℃で３０分間攪拌した。不溶物を０．５μｍの金属フィルターでろ過し
て除去し、得られたろ過後の試料（可溶物）に対して、ＧＰＣ装置（Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｌ
ａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ製ＰＬ２２０、型式：ＨＴ－ＧＰＣ－２）を用い、カラムは、Ｓ
ｈｏｄｅｘＨＴ－Ｇ（１本）、ＨＴ－８０６Ｍ（２本）（昭和電工製）を用い、カラム温
度を１４５℃に設定し、溶離液として１，２，４－トリクロロベンゼン（０．１％ＢＨＴ
添加）を用い、流速１．０ｍＬ／ｍｉｎで、前記試料０．２ｍｌを注入してＧＰＣを測定
した。これより、単分散ポリスチレン（東ソー製）、ジベンジル（東京化成工業製）を標
準試料として、検量線を作成し、ＧＰＣデータ処理システム（ＴＲＣ製）でデータ処理を
行い分子量パターンを得た。ＧＰＣ測定で得られた分子量パターンにおいて、下記（Ａ）
と（Ｂ）をともに満たすものを（◎）、（Ａ）のみを満たすものを（○）、いずれも満た
さないものを（×）とした。
（Ａ）１．７＞半値幅（Ｌｏｇ（ＭＨ／ＭＬ））＞１．３
（Ｂ）ピーク形状が平坦化した低分子側のピークの肩部が１０４～４×１０４の範囲に存
在する。
　ここで分子量パターンの半値幅は、ＧＰＣにおける分子量パターンのうち、最大ピーク
のピークトップ（最大頻度）周辺におけるスペクトルの広がり（分子量分布の度合い）を
示す。すなわち、スペクトル中の強度がピークトップ（最大頻度）の半分となっていると
ころ（それぞれ高分子量側をＭＨ、低分子量側をＭＬとする）でのＧＰＣスペクトル線の
幅を半値幅とする（図１参照）。また、複数のピークが観測される場合は、それぞれのピ
ークのうち、最大のものから算出する。
　低分子側のピークの肩部とは、分子量パターンのピーク端部における累積度数が急激に
変化する点（変化点）をいう。前記変化点は、ピークの平坦部から低分子側に接線を求め
、これと平坦部から急激に分子量の累積度数が低下する部分との接線を求めて、これら２
つの接線の交点直下の分子量パターンの値を読み取った点とする（図２参照）。
【００７２】
［試験例１］
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片をバッチ式閉鎖型混練装置によって混練する場
合の水量の影響について試験した。
【００７３】
　使用済みのポリエチレンラミネート加工紙からなる紙製飲料容器から、パルパーによっ
て紙部分を剥ぎ取り除去してセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。かかる薄膜
片は、数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十数ｃｍ２程度のさまざまな形状、大きさの小片に切
断されており、紙部分の剥ぎ取り工程において水に浸漬されたことで濡れた状態（水分を
多量に吸収した状態）であった。また、かかる薄膜片を構成するポリエチレンと、それに
付着しているセルロース繊維の質量比（乾燥後）は、［ポリエチレン］：［セルロース繊
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維］＝５６：４４であった。
　このセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、８０℃に設定した乾燥機で４８時間乾
燥して含水率を１質量％以下とし、その後意図的に水を加えて、表１に示す「実施例１」
～「実施例３」及び「比較例１」の各欄に記載の水の質量部となるように、４種類の試料
材料を調製した。
　次に、この４種類の試料材料を、別々にバッチ式閉鎖型混練装置（エムアンドエフ・テ
クノロジー株式会社製、ＭＦ式混合溶融装置、型式：ＭＦ５０００　Ｒ／Ｌ）に投入し、
高速攪拌して水を亜臨界状態にすると共に試料材料を混練し、４種類のセルロース繊維分
散ポリエチレン樹脂複合材を作製した。
　なお、各試験例において、特に断りの無い限り、バッチ式閉鎖型混練装置による混練終
了時点は、バッチ式閉鎖型混練装置の回転軸の回転トルクが上昇して最大値に達した後、
下降して、トルクが前記最大値の０．７倍となった後、最小値に達した瞬間（すなわち、
トルク変化率が１秒当たり５％になった時点）を起点とし、この起点から７秒後としてい
る。
　各複合材の評価結果は表１に示すとおりである。
【００７４】
【表１】

【００７５】
　表１の「比較例１」より、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片の溶融混練を、全く
水の無い環境下で行った場合には、本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
が得られないことが分かる。
　また、「実施例１」より、水量はセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片との質量比で
、８：１００と少ないにも拘らず、優れた特性を有するセルロース繊維分散ポリエチレン
樹脂複合材が得られることが分かる。また、「実施例３」より、水量はセルロース繊維付
着ポリエチレン薄膜片との質量比で、１２０：１００とかなり多いにも拘らず、優れた特
性有するセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材が得られており、さらに、含水率も
ゼロにできることが分かる。したがって、亜臨界状態の水の存在下で溶融混練を行う本発
明の製造方法では、水量は多くても少なくても良いことがわかる。エネルギー効率を考慮
すると、水量は一定程度少なくした方が好ましいこともわかる。
【００７６】
［試験例２］
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　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片をバッチ式閉鎖型混練装置によって混練して得
られる複合材のメルトフローレート（ＭＦＲ）と他の特性との関係を調べた。
【００７７】
　上記実施例１と同様にして、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。かかる薄
膜片は、実施例１と同じく、数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十ｃｍ２程度の小片に切断され
ており、濡れた状態であった。また、これらの薄膜片を構成するポリエチレンと、それに
付着しているセルロース繊維の質量比（乾燥後）は、「実施例４」が［ポリエチレン］：
［セルロース繊維］＝５２：４８であり、「実施例５」が［ポリエチレン］：［セルロー
ス繊維］＝５６：４４であり、「実施例６」及び「実施例７」が［ポリエチレン］：［セ
ルロース繊維］＝５８：４２であった。
　次に、この４種類のセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、濡れた状態のままで、
別々に実施例１と同じバッチ式閉鎖型混練装置に投入し、高速攪拌して水を亜臨界状態に
すると共に試料材料を混練し、各試料材料のメルトフローレートがそれぞれ表２に記載さ
れた値を示すところで混練を停止し、４種類のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合
材を作製した。
　各複合材の評価結果は表２に示すとおりである。
【００７８】
【表２】

【００７９】
　表２の結果から、ＭＦＲを変化させても、得られる複合材の特性が良好であることがわ
かる。ただし、実施例７は時間Ａが長いためにＭＦＲが１０を超えていることから、耐衝
撃強度に優れない。
【００８０】
［試験例３］
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片をバッチ式閉鎖型混練装置によって混練する時
間の影響について試験した。
【００８１】
　上記実施例１と同様にして、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。かかる薄
膜片は、試験例１と同じく、数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十数ｃｍ２程度の小片に切断さ
れており、濡れた状態であった。また、この薄膜片を構成するポリエチレンと、それに付
着しているセルロース繊維の質量比（乾燥後）は、［ポリエチレン］：［セルロース繊維
］＝５６：４４であった。
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　次に、このセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、濡れた状態のままで、実施例１
と同じバッチ式閉鎖型混練装置に投入し、高速攪拌して水を亜臨界状態にすると共に溶融
混練し、混練時間を変更した６種類のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の試料
を作製した。
　具体的には、バッチ式閉鎖型混練装置の回転軸の回転トルクが上昇して最大値に達した
後、下降して、トルクが前記最大値の０．７倍となった後、最小値に達した瞬間（トルク
変化率が１秒当たり５％になった時点）を起点とし、装置を停止するまでの経過時間（秒
）を「時間Ａ」とし、表３に示す時間Ａとなるようにセルロース繊維分散ポリエチレン樹
脂複合材を作製した。
　各試料の評価結果は表３に示すとおりである。
　さらに、図１には実施例１０における分子量パターンの半値幅を示す。図２には実施例
１０における分子量パターンにおける低分子側のピークの肩部の分子量を示す。図１及び
図２において、横軸は分子量（Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ　Ｗｅｉｇｈｔ）、縦軸は単位ｌｏｇ
Ｍ当たりの重量分率（ｄＷ／ｄｌｏｇＭ）を表している。図１の結果から、実施例１０の
分子例パターンは半値幅が１．５４であり、本発明の規定を満足する。図２の結果から、
実施例１０は低分子側のピークの肩部の分子量が１．８×１０４であり、本発明の規定を
満足する。これにより、ポリエチレンとセルロース繊維との相溶性が向上し、ポリエチレ
ンとセルロース繊維との界面の微細な空隙を減らして界面の脆弱性を改善し、耐衝撃性の
低下や吸水率の増加を抑制していると考えられる。
【００８２】
【表３】

【００８３】
　表３に示される通り、時間Ａを調節することにより得られる複合材のＭＦＲが変化させ
ることができ、異なる特性の複合材が得られることがわかる。ただし、実施例１２は時間
Ａが長いためにＭＦＲが１０を超えていることから、耐衝撃強度にはやや劣る結果となっ
た。
【００８４】
［試験例４］
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜のポリエチレンと、かかる薄膜に付着しているセ
ルロース繊維の質量比を変更した場合の影響について試験した。
【００８５】
　ポリエチレンとセルロース繊維の質量比を表４に示すように変更した５種類のセルロー
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ス繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。これらの薄膜片は、いずれも実施例１と同じく、
数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十数ｃｍ２程度の小片に切断されており、濡れた状態であっ
た。
　次に、このセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、濡れた状態のままで、実施例１
と同じバッチ式閉鎖型混練装置に投入し、高速攪拌して水を亜臨界状態にすると共に溶融
混練し、５種類のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を作製した。
　各複合材の評価結果は表４に示すとおりである。なお、各試験例において、バッチ式閉
鎖型混練装置による混練終了時点は、バッチ式閉鎖型混練装置の回転軸の回転トルクが上
昇して最大値に達した後、下降して、トルクが前記最大値の０．７倍となった後、最小値
に達した瞬間（すなわち、トルク変化率が１秒当たり５％になった時点）を起点とし、こ
の起点から７秒後としている。
【００８６】
【表４】

【００８７】
　表４の「比較例２」より、セルロース繊維とポリエチレンの合計質量に対しセルロース
繊維が本発明の規定よりも多くなると、成形性が悪化して目的の形状の複合材を得ること
ができなかった。なお、比較例２は紙部分を全く除去しないポリエチレンラミネート加工
紙を裁断し、吸水させたものを試料材料として用いた。
【００８８】
［試験例５］
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を混練する方法（装置）の影響について試験し
た。
【００８９】
　上記実施例１と同様にして、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。かかる薄
膜片は、実施例１と同じく、数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十数ｃｍ２程度の小片に切断さ
れており、濡れた状態であった。また、かかる薄膜片を構成するポリエチレンと、それに
付着しているセルロース繊維の質量比（乾燥後）は、［ポリエチレン］：［セルロース繊
維］＝６３：３７であった。なお、実施例１７において、バッチ式閉鎖型混練装置による
混練終了時点は、バッチ式閉鎖型混練装置の回転軸の回転トルクが上昇して最大値に達し
た後、下降して、トルクが前記最大値の０．７倍となった後、最小値に達した瞬間（すな
わち、トルク変化率が１秒当たり５％になった時点）を起点とし、この起点から７秒後と
している。
　このセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、表５に示すように、上記バッチ式閉鎖
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型混練装置を用いて亜臨界水の存在下で溶融混練した場合（実施例１７）と、ニーダーを
用いて混練した場合（比較例３）と、上記薄膜片を直接モウルド成形したもの（比較例４
）とを用いて、表５に記載した評価を行った。
　各複合材の評価結果は表５に示すとおりである。
【００９０】
【表５】

【００９１】
　表５の実施例１７より、実施例１と同じく亜臨界水の存在下で溶融混練して得たセルロ
ース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、含水率、耐衝撃性、吸水率、及びセルロース繊
維の分散性に優れていることが分かる。また、実施例１７はポリエチレンの分子量パター
ンが本発明における設定した範囲を満足している。これにより、ポリエチレンとセルロー
ス繊維との相溶性が向上し、ポリエチレンとセルロース繊維との界面の微細な空隙を減ら
して界面の脆弱性を改善し、耐衝撃性の低下や吸水率の増加を抑制していると考えられる
。
【００９２】
　他方、ニーダーを用いて混練した場合（比較例３）と、上記薄膜片を直接モウルド成形
したもの（比較例４）では、水分を十分に除去することができなかった。なお、ニーダー
を用いて含水率を０％になるまで処理するのは事実上困難であり、仮に、含水率を０％に
なるまで乾燥させることができたとしても、上記表５に示される消費電力量の数倍～数十
倍の電力量を消費することになる。また、比較例３及び４で得られた複合材は吸水率が高
く、セルロース繊維の分散性にも劣っていた。
【００９３】
　さらに、容器リサイクル法により回収され再生された市販の再生樹脂（株式会社グリー
ンループ製ＰＥリッチ品：比較例５）を用いて表５に記載の評価を行った。本発明の製造
方法で作製したセルロース含有熱可塑性樹脂は、市販の再生樹脂と比較して吸水後に耐衝
撃性が向上していることが分かる。
【００９４】
［試験例６］
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を混練する前に減容固化を行う影響について試
験した。
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【００９５】
　上記実施例１と同様にして、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。かかる薄
膜片は、実施例１と同じく、数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十数ｃｍ２程度の小片に切断さ
れており、濡れた状態であった。また、かかる薄膜片を構成するポリエチレンと、それに
付着しているセルロース繊維の質量比（乾燥後）は、［ポリエチレン］：［セルロース繊
維］＝６３：３７であった。
　次に、この薄膜片を、表６に示すとおり、実施例１と同じバッチ式閉鎖型混練装置を用
いて、亜臨界水の存在下で溶融混練してセルロース繊維分樹脂複合材を作製した（実施例
１８）。
　また、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片をバッチ式閉鎖型混練装置に投入する前
に、減容固化機（小熊鉄工所社製、二軸式廃プラスチック減容固化機、型式：ＤＰ－３Ｎ
）を用いて減容して固化し、その後バッチ式閉鎖型混練装置に投入した（実施例１９）。
　さらに、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、二軸押出機（株式会社日本製鋼所
製、ＴＥＸ３０使用）に投入して混練した（比較例６）。
　また、その薄膜片を二軸押出機に投入する前に、８０℃に設定した乾燥機で含水率が１
質量％未満になるまで乾燥させ、その後二軸押出機に投入した（比較例７）。
　各複合材の評価結果は表６に示すとおりである。
【００９６】
【表６】

【００９７】
　表６の実施例１８より、バッチ式閉鎖型混練装置を用いて亜臨界水の存在下で溶融混練
して得たセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、含水率が０であるにもかかわら
ず、その作製に必要な消費電力量が低くエネルギー効率に優れていた。またセルロース分
散性に優れ、吸水性も低いことが分かる。また、溶融混練前に減容処理を施した実施例１
９では、消費電力をさらに大幅に低減できることもわかる。
　さらに、実施例１８及び１９は、ポリエチレンの分子量パターンが上記で設定した範囲
を満足していた。
　他方、二軸押出機により混練した場合には、得られる複合材の含水率が高く、セルロー
スの分散性に劣り、吸水性も高かった。二軸押出機により混練法を採用する場合、混練前
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にセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を乾燥処理に付すことにより、得られる複合材
の含水率を０質量％とすることができる。しかしこの場合には、消費電力量が数倍に膨れ
上がり、エネルギー効率に劣る結果となった。
【００９８】
［試験例７］
　セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を混練する際に、再生高密度ポリエチレン（再
生ＨＤＰＥ）を添加することによる影響について試験した。
【００９９】
　上記実施例１と同様にして、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。かかる薄
膜片は、実施例１と同じく、数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十数ｃｍ２程度の小片に切断さ
れており、濡れた状態であった。また、かかる薄膜片を構成するポリエチレンと、それに
付着しているセルロース繊維の質量比（乾燥後）は、６３：３７であった。
　次に、この薄膜片に対し、表７に示す再生ＨＤＰＥの所定量を添加し、実施例１と同じ
バッチ式閉鎖型混練装置を用いて亜臨界水の存在下で溶融混練して、実施例２０～２２の
３種類の複合材を得た。
　各複合材の評価結果は表７に示すとおりである。
【０１００】
【表７】

 
【０１０１】
　表７の実施例２０～２２より、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を混練する際に
、再生ＨＤＰＥを加えても、物性的に問題が生ずることはないことが分かる。
【０１０２】
　従来、使用済み飲料容器などのポリエチレンラミネート加工紙をパルパー等の処理に付
して紙部分を剥ぎ取り除去した後、除去しきれなかった紙成分が不均一にポリエチレン樹
脂に付着した状態で、形状、大きさもまちまちで、さらに水を多量に吸収した状態のセル
ロース繊維付着ポリエチレン薄膜片は、樹脂組成物として有効に再利用する技術がなく、
いわばゴミ同然に埋め立てられて廃棄処分されるか、又は単に燃料として使用するしかな
かった。本発明は、上記実施例でも実証しているように、かかるセルロース繊維付着ポリ
エチレン薄膜片を、そのままの状態で（水分調節等を要さずに）処理し、簡単に、樹脂と
して甦らせる技術に関する発明である。
　上述した通り、特許文献１及び２記載の技術は亜臨界処理を行なうものではない。また
特許文献１は、使用する材料は同様であるが溶融混練を行なわないモウルド成形品である
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ため、本発明とはセルロ－ス繊維の分散状態が全く異なる。特許文献２及び３の技術は、
樹脂材料として既に再利用の実績があるポリプロピレン樹脂やＰＥＴ樹脂を用いているに
過ぎない。特許文献３の技術は、材料投入前に水分調整を行なって細かく裁断したセルロ
ース繊維源（ＰＰＣ古紙）と樹脂材料源（ＰＥＴ樹脂）を別々に用意し、これらを混ぜ合
わせて混練する技術でありリサイクルに係る技術ではない。
【０１０３】
　特許文献１～４には、亜臨界処理により、薄膜状のポリエチレンフィルムの表面に固着
されたセルロースを、該ポリエチレンの表面から分離して、これをポリエチレン樹脂中に
繊維状に分散させる技術を記載も示唆もしていない。本発明の一態様では、亜臨界状態の
水の存在下で溶融混練を行うことで、ポリエチレン樹脂を低分子化して分子量分布を制御
することでＭＦＲを所定範囲に調整すると同時に、ポリエチレン樹脂の物性を所定範囲に
維持することできる。特許文献１～４のいずれにも、ポリエチレンの分子量分布に関する
記載はなく、これによりセルロース繊維分散樹脂複合材の特性を制御することについて記
載も示唆もしていない。
　上述してきたように、本発明は、大きさ、形状、セルロース繊維の付着状態が不均一な
、セルロース繊維とポリエチレンの複合体としてのセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜
片から均一な物性のセルロース繊維分散樹脂複合材を製造することを可能にした技術に係
る発明である。

【図１】

【図２】
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【手続補正書】
【提出日】平成29年6月14日(2017.6.14)
【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】
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量パター
ンにおいて１．７＞半値幅（Ｌｏｇ（ＭＨ／ＭＬ））＞１．３の関係を満たすポリエチレ
ン樹脂中に、セルロース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
であって、該セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以
上５０質量％未満含む、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項２】
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の吸水率が次式を満たす、請求項１に
記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
［式１］　（吸水率）＜（セルロース有効質量比）２×０．０１
【請求項３】
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以上１０
質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を成形したときの成
形体の曲げ強度が８～２０ＭＰａである、請求項１又は２に記載のセルロース繊維分散ポ
リエチレン樹脂複合材。
【請求項４】
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１０質量％以上５
０質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を成形したときの
成形体の曲げ強度が１５～４０ＭＰａである、請求項１又は２に記載のセルロース繊維分
散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項５】
　温度２３０℃、荷重５ｋｇｆにおけるメルトフローレート（ＭＦＲ）が、０．５～１０
．０ｇ／１０ｍｉｎである、請求項１～４のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポ
リエチレン樹脂複合材。
【請求項６】
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレン樹脂が低密度
ポリエチレンを含む、請求項１～５のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチ
レン樹脂複合材。
【請求項７】
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレン樹脂が直鎖状
低密度ポリエチレン、高密度ポリエチレンのうち１種以上を含む、請求項１～６のいずれ
か１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項８】
　含水率が１質量％未満である、請求項１～７のいずれか１項に記載のセルロース繊維分
散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項９】
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量分析の
結果得られる積分表示の分子量パターンにおいて、ピーク形状が平坦化した低分子側のピ
ークの肩部が１０４～４×１０４の範囲に存在するポリエチレン樹脂中に、質量比で該ポ
リエチレン樹脂の質量よりも少量の質量のセルロースを含むセルロース繊維が分散してな
る、請求項１に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項１０】
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　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を用いて、縦１００ｍｍ、横１００ｍ
ｍ、厚さ１ｍｍの試験片を作製し、２３℃の水に２０日間浸漬した後の吸水率が０．１～
１０％であり、かつ該複合材を用いて作製した縦８０ｍｍ、横１０ｍｍ、厚さ４ｍｍの試
験片の耐衝撃性が、２３℃の水に２０日間浸漬する前よりも浸漬した後の方が高い、請求
項１～９のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項１１】
　セルロース繊維が付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料として得
られる、請求項１～１０のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複
合材。
【請求項１２】
　形状がペレット状である、請求項１～１１のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散
ポリエチレン樹脂複合材。
【請求項１３】
　請求項１～１２のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を
用いた成形体。
【請求項１４】
　請求項１３に記載の成形体又はその裁断片からなるペレット。
 
 
【手続補正２】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１２
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１２】
　本発明は、紙の表面にポリエチレン薄膜が貼着されたポリエチレンラミネート加工紙を
水中で撹拌することにより紙部分を剥ぎ取り除去して得られる、除去しきれなかった紙成
分（セルロース繊維）がポリエチレン薄膜に不均一に付着してなり大きさ、形状もまちま
ちのセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料として、このセルロース繊維付着ポリ
エチレン薄膜片の表面からセルロース繊維を剥離しながらポリエチレン樹脂中にセルロー
ス繊維を十分均一な状態で分散させることができる、簡易で、かつエネルギー効率（低消
費電力）にも優れたセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法を提供するこ
とを課題とする。
　また、本発明は、ポリエチレン樹脂中にセルロース繊維が十分均一な状態で分散してな
り、含水率が低く、吸水性も低く、押出成形及び射出成形などによる成形性にも優れ、曲
げ強度や耐衝撃性などに優れた成形体を作り出すことができるセルロース繊維分散ポリエ
チレン樹脂複合材を提供することを課題とする。
　さらに、本発明は、上記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を用いてなる、曲
げ強度や耐衝撃性などに優れた成形体を提供することを課題とする。
　また、本発明は、ポリエチレンラミネート加工紙や、該加工紙から紙部分を剥ぎ取り除
去したセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂
複合材へと再利用することによるリサイクル方法を提供することを課題とする。
 
【手続補正３】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１４
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１４】
　すなわち上記課題は以下の手段により解決された。
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〔１〕
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量パター
ンにおいて１．７＞半値幅（Ｌｏｇ（ＭＨ／ＭＬ））＞１．３の関係を満たすポリエチレ
ン樹脂中に、セルロース繊維が分散してなるセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
であって、該セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以
上５０質量％未満含む、セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔２〕
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の吸水率が次式を満たす、〔１〕に記
載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
［式１］　（吸水率）＜（セルロース有効質量比）２×０．０１
〔３〕
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１質量％以上１０
質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を成形したときの成
形体の曲げ強度が８～２０ＭＰａである、〔１〕又は〔２〕に記載のセルロース繊維分散
ポリエチレン樹脂複合材。
〔４〕
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材がセルロース繊維を１０質量％以上５
０質量％未満含有し、前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を成形したときの
成形体の曲げ強度が１５～４０ＭＰａである、〔１〕又は〔２〕に記載のセルロース繊維
分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔５〕
　温度２３０℃、荷重５ｋｇｆにおけるメルトフローレート（ＭＦＲ）が、０．５～１０
．０ｇ／１０ｍｉｎである、〔１〕～〔４〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散
ポリエチレン樹脂複合材。
〔６〕
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレン樹脂が低密度
ポリエチレンを含む、〔１〕～〔５〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエ
チレン樹脂複合材。
〔７〕
　セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を構成する前記ポリエチレン樹脂が直鎖状
低密度ポリエチレン、高密度ポリエチレンのうち１種以上を含む、〔１〕～〔６〕のいず
れか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔８〕
　含水率が１質量％未満である、〔１〕～〔７〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維
分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔９〕
　ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー（ＧＰＣ）測定で得られる分子量分析の
結果得られる積分表示の分子量パターンにおいて、ピーク形状が平坦化した低分子側のピ
ークの肩部が１０４～４×１０４の範囲に存在するポリエチレン樹脂中に、質量比で該ポ
リエチレン樹脂の質量よりも少量の質量のセルロースを含むセルロース繊維が分散してな
る、〔１〕に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１０〕
　前記セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を用いて、縦１００ｍｍ、横１００ｍ
ｍ、厚さ１ｍｍの試験片を作製し、２３℃の水に２０日間浸漬した後の吸水率が０．１～
１０％であり、かつ該複合材を用いて作製した縦８０ｍｍ、横１０ｍｍ、厚さ４ｍｍの試
験片の耐衝撃性が、２３℃の水に２０日間浸漬する前よりも浸漬した後の方が高い、〔１
〕～〔９〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１１〕
　セルロース繊維が付着してなるセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料として得
られる、〔１〕～〔１０〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂
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複合材。
〔１２〕
　形状がペレット状である、〔１〕～〔１１〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分
散ポリエチレン樹脂複合材。
〔１３〕
　〔１〕～〔１２〕のいずれか１項に記載のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材
を用いた成形体。
〔１４〕
　〔１３〕に記載の成形体又はその裁断片からなるペレット。
 
 
【手続補正４】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００３６
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００３６】
　このように、ポリエチレン薄膜片に付着しているセルロース繊維の量が、薄膜部分のポ
リエチレンの質量よりも少ないセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を原料としてセル
ロース繊維分散ポリエチエン樹脂複合材を製造する場合には、他の原料を使用する場合、
例えば、上記特許文献４のように、非フィブリル化繊維状セルロースを購入し、さらにこ
れと熱可塑性樹脂とを別々の原料として投入する製造方法に比べて、非フィブリル化繊維
状セルロースを購入することなく、セルロースを廃材としての前記薄膜片から直接得るこ
とができることからコストに優れ、製造工程も簡易であり、エネルギー効率も高い。また
特許文献４の発明は、非フィブリル化セルロース繊維の熱可塑性樹脂中における分散状態
の改善を目的とするもので、個々の樹脂の高温での溶融混練による低分子量化の作用には
着目していない。本発明の一態様では、亜臨界処理により得られるセルロース繊維分散ポ
リエチレン樹脂複合材のポリエチレンを低分子化して分子量分布を制御することで、ＭＦ
Ｒを所定範囲に調整すると同時に、ポリエチレン樹脂の物性を所定範囲に維持することが
可能となる。
 
【手続補正５】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００６１
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００６１】
［結果物（セルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材）の形状］
　混練後のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の外観を目視にて評価した。バル
ク（塊）の状態を合格品（○）とし、粒径２ｍｍ以下の粉体状であるもの、あるいは混練
後著しく発火したものを不合格品（×）とした。
　本発明のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の製造方法で得られるセルロース
繊維分散ポリエチレン樹脂複合材は、上記合格品に該当するものである。
 
 
【手続補正６】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００９５
【補正方法】変更
【補正の内容】
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【００９５】
　上記実施例１と同様にして、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を得た。かかる薄
膜片は、実施例１と同じく、数ｃｍ２～十数ｃｍ２乃至二十数ｃｍ２程度の小片に切断さ
れており、濡れた状態であった。また、かかる薄膜片を構成するポリエチレンと、それに
付着しているセルロース繊維の質量比（乾燥後）は、［ポリエチレン］：［セルロース繊
維］＝６３：３７であった。
　次に、この薄膜片を、表６に示すとおり、実施例１と同じバッチ式閉鎖型混練装置を用
いて、亜臨界水の存在下で溶融混練してセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を作
製した（実施例１８）。
　また、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片をバッチ式閉鎖型混練装置に投入する前
に、減容固化機（小熊鉄工所社製、二軸式廃プラスチック減容固化機、型式：ＤＰ－３Ｎ
）を用いて減容して固化し、その後バッチ式閉鎖型混練装置に投入した（実施例１９）。
　さらに、セルロース繊維付着ポリエチレン薄膜片を、二軸押出機（株式会社日本製鋼所
製、ＴＥＸ３０使用）に投入して混練した（比較例６）。
　また、その薄膜片を二軸押出機に投入する前に、８０℃に設定した乾燥機で含水率が１
質量％未満になるまで乾燥させ、その後二軸押出機に投入した（比較例７）。
　各複合材の評価結果は表６に示すとおりである。
 
【手続補正７】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】０１０３
【補正方法】変更
【補正の内容】
【０１０３】
　特許文献１～４には、亜臨界処理により、薄膜状のポリエチレンフィルムの表面に固着
されたセルロースを、該ポリエチレンの表面から分離して、これをポリエチレン樹脂中に
繊維状に分散させる技術を記載も示唆もしていない。本発明の一態様では、亜臨界状態の
水の存在下で溶融混練を行うことで、ポリエチレン樹脂を低分子化して分子量分布を制御
することでＭＦＲを所定範囲に調整すると同時に、ポリエチレン樹脂の物性を所定範囲に
維持することできる。特許文献１～４のいずれにも、ポリエチレンの分子量分布に関する
記載はなく、これによりセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材の特性を制御するこ
とについて記載も示唆もしていない。
　上述してきたように、本発明は、大きさ、形状、セルロース繊維の付着状態が不均一な
、セルロース繊維とポリエチレンの複合体としてのセルロース繊維付着ポリエチレン薄膜
片から均一な物性のセルロース繊維分散ポリエチレン樹脂複合材を製造することを可能に
した技術に係る発明である。
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