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研究成果の概要（和文）：製紙スラッジ（PS）は製紙産業における典型的な廃棄物である．しかしPSにはミネラル分が
含まれており，加えてパルプも損傷を受けているためリサイクルし難い．本研究ではこのPSに対して化学処理と機械的
処理を組み合わせた抽出方法を適用してセルロースナノ繊維の抽出を行った．そして生分解性樹脂と組み合わせたグリ
ーンコンポジットを試作しその力学的特性の評価を行った．その結果，引張強さ115MPa，ヤング率6.8GPaの引張特性を
有するグリーンコンポジットが得られた．この高い強度特性はセルロースナノ繊維による補強に加えて抽出時の超音波
照射によって微細化したミネラルの補強効果によってもたらされたと推察される．

研究成果の概要（英文）：Paper sludge (PS) is one of the typical waste materials in the papermaking 
industry. The reuse of PS was difficult due to the existence of various minerals and damages in the 
pulps. Therefore, we extracted cellulose nanofiber from the PS by using chemical and physical treatments. 
The extracted cellulose nanofibre was combined with biodegradable resin to make green composites, and 
then the mechanical properties were examined. We found that the green composites obtained had tensile 
strength of 115 MPa and Young's modulus of 6.8 GPa. It is suggested that these high properties were 
derived from fiber reinforcement from cellulose nanofiber extracted and refinement of mineral particles 
by ultra-sonication during the extraction process.

研究分野： 複合材料工学

キーワード： 製紙スラッジ　セルロースナノ繊維
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１．研究開始当初の背景 
 生活の豊かさに比例して紙類の消費が飛
躍的に拡大してきた．そしてこの紙類の消費
量増加に伴って製造中に発生する製紙スラ
ッジ（PS）の量も増えている．しかし，この
製紙スラッジに対する有効なリサイクル技
術が無いためその大部分は有効利用される
ことなく焼却処分されている． 
 この問題を解決するため，これまでに行わ
れてきた同様な取り組みの代表としては，谷
口らによるセルロースナノ繊維「セリシュ」
の開発が挙げられる[1]．谷口らは精製した
木材パルプをピストン振動型高圧ホモジナ
イザーによって高いせん断力を付加して木
質系パルプをミクロフィブリル化してセル
ロースナノファイバーの抽出を行った．しか
しこの方法は，装置が大型で高価であること
に加えて材種によってはミクロフィブリル
化が困難であり，未開繊の太いパルプ繊維が
残留する問題を有する．次の事例として旭化
成が開発したセルロース微結晶「アビセル」
が挙げられる[2]．これは精製した木材パル
プを酸加水分解して非結晶部を取り除いた
後，機械処理を施すことによってセルロース
微結晶を得る．この方法では得られるセルロ
ースナノファイバーの長さが短く，かつ機械
処理中に導入されるダメージにより繊維自
身の強度が低下する問題がある．  
 
２．研究の目的 
 本研究では，パルプの内部構造を考慮して，
セルロースナノファイバー同士を結合させ
ているヘミセルロース，リグニンなどを化学
処理により溶解させた後，これに超音波照射
して開繊を行ってナノファイバーを抽出し，
この抽出したナノファイバーと生分解性樹
脂を組み合わせたバイオマス複合材料開発
を行うことを目的とする． 
 
３．研究の方法 
(1) PS の処理 まず PS の汚れを落とすため
に蒸留水をマントルヒーター(HB-2000T, ア
ズワン株式会社)で 70℃に保ち 2 時間，撹拌
機 (PM-204, アズワン株式会社 )を用いて
300rpm で攪拌を行った後，1回脱水した．次
にアルカリ処理として 5wt.%水酸化ナトリウ
ム水溶液に PS を投入し，70℃，300rpm で 3
時間攪拌を行った後，2 回脱水した．次に亜
塩素酸処理としてPS量2.5gにつき，水150ml，
酢酸 0.2ml，亜塩素酸ナトリウム 1g の割合で
水溶液を作製した．この溶液中に PS を投入
し 75℃，300rpm で 3 時間攪拌を行った．1時
間ごとに溶液作製時と同量の酢酸と亜塩素
酸ナトリウムを懸濁液に投入した後，2 回脱
水した．ここまでの脱水にはふるいを用いた．
次に硫酸処理として 65wt.%硫酸水溶液に繊
維を投入し，45℃，300rpm で 40 分間攪拌し
た．次に超音波処理として硫酸処理後の PS
を水に投入し，繊維含有率 5wt.%の懸濁液を
作製した．この懸濁液をスターラー(HS-1D, 

アズワン株式会社)により200rpmで攪拌させ
ながら，超音波発振機(UH-150, 株式会社エ
スエムテー)を用いて 1 時間の超音波処理を
行った．ここまでの処理を“従来の処理”と
呼ぶことにする．また作製条件の調整として，
従来の処理からアルカリ処理を省略した PS，
かつ超音波処理時間を 2時間とした PS，かつ
亜塩素酸処理後にふるいによる脱水を2回余
分に行った PS の 3種類を追加で作製した． 
 
(2) タルク量の測定 前節で処理した PS を
75wt.%硫酸水溶液に繊維を投入し，33℃，
300rpm で 15 分間攪拌することで，セルロー
スを除去し，ふるいによる脱水回数が 3回ま
たは 5回の際のタルク量を測定した． 
 
(3) 機械的特性の評価 PVAを 100℃ の水に
溶融させ PVA 含有率 2wt.%の水溶液を作製し
た．真空脱泡スターラー(VDS-1, アズワン株
式会社)により脱泡を行った．脱泡終了後，
ポリスチレン容器に PVA 水溶液を投入した．
その後PVA水溶液から水分を除去するために，
30℃の定温送風乾燥機(DRX-420DA, アドバ
ンテック東洋株式会社)中に 48時間放置する
ことで乾燥させ，PVA フィルムを作製した．
次に PS 含有率 10wt.%の PVA フィルムを作製
するために，脱泡前の PVA 水溶液に処理した
PS を投入した後，上記と同様の方法で PS 含
有率 10wt.%の PVA フィルムを作製した．作製
したフィルムを幅 10mm，長さ 100mm の試験片
に切り分け，インストロン万能試験機(5567
型, INSTRON)を用いて，試験速度1.0mm/min，
標点間距離30mmの条件で引張試験を行った． 
 
４．研究成果 
(1) タルク量の測定 脱水回数が3回の場合
では，タルクの質量率は 76wt.%，体積率は
63vol.%となり，脱水回数が 5 回に増すと，
タルクの質量率は 69wt.%，体積率は 56vol.%
と減少した．この差は脱水の際に，繊維やタ
ルクが流出したためと推察される． 
 
(2) 機械的特性の評価 引張試験の結果を
図１に示す．アルカリ処理を省略して抽出し
たセルロースナノ繊維強化複合材料は，従来
の複合材料よりも引張強度が 42%，ヤング率
が 27%低下した．これは脱水回数が減少し，
処理後の PS に含まれるタルクの比率が増加
し，複合材料中の欠陥となることで機械的特
性が低下したためと考えられる．次にアルカ
リ処理を省略し，超音波処理を 2時間行った
複合材料は，従来の複合材料よりも引張強度
が 9%，ヤング率が 8%向上した．これは超音
波処理によりタルクが微細化され，凝集が発
生しても，欠陥となる程の大きさになり難か
ったこと，タルクと樹脂の接着面積が増大す
ることで機械的特性が改善されたためと考
えられる．次にアルカリ処理を省略し，超音
波処理を 2 時間行い，ふるいによる脱水を 2
回追加で行った複合材料は，従来の複合材料



よりも引張強度が22%，ヤング率が8%向上し，
115MPa，6.8GPa となった．この結果から，こ
の高い強度特性はセルロースナノ繊維によ
る補強に加えて抽出時の超音波照射によっ
て微細化したミネラルの補強効果によって
もたらされたと推察される． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ 試作したグリーンコンポジットの引張
特性の変化 
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