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研究成果の概要（和文）：19世紀半ば以降1990年頃までに作成された内外の紙資料・文書・出版物のほとんど
は、酸性紙が用いられており、劣化の進行が著しい。本研究では、脱酸性化処理を施した経年劣化酸性紙を水で
湿潤後、サクションテーブル上で脱水し、繊維幅100 nm以下のセルロースナノファイバー（CNF）の割合が多い
微細セルロースファイバー（FCF）を用いて紙の両面塗工を実施することによって、紙の劣化抑制効果のみなら
ず、劣化紙の強度を向上させることを提案した。研究に当たり、紙の両面に連続的な塗工処理を可能にする小型
塗工機を試作し、中程度に経年劣化の進んだ市販酸性上質紙の引裂強さや引張強さの向上及び劣化抑制効果を実
証した。

研究成果の概要（英文）：Most domestic and foreign paper materials, documents and publications 
produced from the mid-19th century until around 1990 were made from acidic paper, which has 
deteriorated significantly. In this study, aged acidic paper that has undergone deacidification 
treatment was wetted with water, then excess of water was removed on a suction table, and coated on 
both sides of the paper using fine cellulose fibres (FCF), which have a high proportion of cellulose
 nanofibres (CNF) with a fibre width of 100 nm or less, to not only inhibit paper deterioration, but
 also improve the strength of the degraded paper. In the course of the research, a prototype compact
 coating machine was built to enable continuous coating treatment on both sides of the paper, and 
the improvement in tear strength and tensile strength as well as the deterioration inhibition of 
moderately age-degraded commercial acidic fine paper were demonstrated.

研究分野：保存科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
酸性紙対策では、紙資料に対する劣化抑制処理（脱酸性化処理）と強化処理が行われる。本研究では、既存の紙
強化法のもつ、処理後、紙が硬くなる、文字情報が見にくくなる、紙の厚みが増す、などの欠点を克服した手法
を提案した。また、紙の両面に連続的な塗工処理を可能にする小型塗工機を試作し、安定した紙表面に仕上げる
ことに成功した。紙の強化処理工程をシステム化したことで、大量処理の実現化に向けて一歩前進した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 19世紀半ば以降1990年頃までに刊行された図書や紙資料のほとんどは、酸性紙が用いられ
ており、劣化の進行が著しい。世界各地の図書館や公文書館では酸性紙の劣化問題は“Slow 
Fires”とも呼ばれ、すでに閲覧不能になっている図書や紙資料も多く、その対策に苦慮してい
る。この問題の解決方法として、これまでいくつかの酸性紙の大量脱酸性化処理が開発され、実
用化されている。しかしながら、酸性紙の脱酸性化処理は紙の劣化を抑制する効果はあるものの
、紙が脆弱化して低下した強度を回復することはできない。 
(2) 酸性紙資料の劣化対策には、紙の劣化度に応じて通常、以下のように異なる対応が求められ
る。すなわち、①劣化があまり進行していない酸性紙は、脱酸性化処理を施して劣化抑制を図る
ことによって延命化する。②ある程度劣化が進行している酸性紙は、脱酸性化処理を施して劣化
抑制を図った上で、何らかの強化処理を行うことによって紙の強度を回復させる。③劣化が進行
して紙の強度がさらに低下して脆弱化が進んだ酸性紙は、修復工房等で慎重な保存技術を施す
ことによって閲覧に供する。 
(3) すでに脆くなって閲覧すらむずかしい資料については、強化処理が必要であるが、大量の劣
化紙資料を対象に開発された強化処理は、極めて少ない。本研究代表者らは、セルロースナノフ
ァイバー（CNF）のもつ高強度特性および光学透明性に着目し、CNFより繊維幅の大きな微細セル
ロースファイバー（Fine Cellulose Fiber）を用いた劣化紙の強化処理を提案した①②。長期に
わたって閲覧可能な下限強度を維持できる強化処理技術の確立を目指している。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究の目的は、自然劣化した酸性紙の強度向上及び劣化抑制である。具体的には、繊維幅
100nm 以下のセルロースナノファイバー（CNF）を中心に構成される微細セルロースファイバー
（FCF）を活用し、既存の紙強化法の欠点を克服した紙強化法の実用化に向けた開発を行う。 
(2) 本研究で紙の強化剤として活用する FCF とは、紙の構成要素であるパルプ繊維と同じセル
ロース分子から成る。そのため、紙に対して親和性をもち、接着剤を必要としない水素結合によ
って紙を構成する植物繊維との間に結合を形成するとともに、長期的安定性も付与することが
できる。これにより、樹脂系強化剤の塗布により起こる硬化の問題を回避できる。FCF は、幅が
100nm 以下の均一な繊維で、光の散乱が非常に小さくなるため人間の目に認識されず高い透明性
をもち、また、紙表面に FCF を塗布しても極めて微細な形状を有することからその厚さの増加は
抑制できる。これにより、物理的要因による強化処理の欠点を回避できる。  
(3) 本研究チームの過去の研究から、FCF 塗工処理と脱酸性化処理を併用して施すことによっ
て、経年劣化紙の強度向上効果と劣化抑制効果が得られることが明らかになっている。本研究で
はこの研究成果③に基づいて、FCF 塗工による酸性紙の大量強化処理の実用化を目指す観点から、
紙の強化処理工程のシステム化を図る。本研究の独自性は、経年劣化した酸性紙に脱酸性化処理
を施した後、FCF 塗工することによって、紙の劣化抑制と補強効果を併せて付与する手法を開発
することにある。紙の強化処理工程をシステム化することで、大量処理を実現することを目指し
ている。  
(4) また、研究代表者らのこれまでの保存環境調査や環境整備に関する研究の蓄積を踏まえ、 
紙の保存と延命の問題に、保存環境の整備までを視野に入れて総合的に取り組むところに、本研
究の学際的な特色がある。 
 
３．研究の方法 
(1) 微細セルロースファイバー（FCF）小型塗工機
の試作と劣化した酸性上質紙への塗工処理 
 劣化紙のFCF塗工処理を実用化することを目的と
して、連続的な両面塗工を可能にする小型塗工機
（卓上型）を設計、試作した（写真 1、熊谷理機工
業社製 KRK2201 型）。小型塗工機を用いて、FCF を
より効果的に塗工する手法を技術的に確立するた
めに、コーティングロッド（ワイヤーバー）の種類、
塗工速度、2本のコーティングロールの間隙、FCF 塗
工懸濁液の濃度など塗工条件の最適化を図り、安定
したFCF塗工量コントロールを可能にする塗膜形成
法を検討した。 
コーティングロッドは、直径 12.7 mm の心棒に、
直径 300 µm（No.14）のワイヤーまたは 700 µm
（No.30）のワイヤーを巻き付けたものを用いた。な
お、これに伴うコーティングロール間の間隙は、コー
ティングロッド No.14 の場合には 0.6 mm、No.30 の場合には 1.5 mm とした。塗工速度は、3 m/
分、4 m/分、5 m/分に設定して FCF 塗工を実施した。 

 

写真 1 FCF 塗工用小型塗工機 



自然劣化した酸性上質紙試料は、日本ファイリング社でドライ・アンモニア・酸化エチレン
（DAE）処理、またはプリザベーション・テクノロジー・ジャパン社（現キハラ・プリザベーシ
ョン社）でブックキーパー（BK）処理を、それぞれの標準条件で脱酸性化処理を施した。DAE 処
理による紙試料のトリエタノールアミン含有量は 1.54 %であった。また、BK処理直後の紙試料
のアルカリリザーブは 1.72 ％，紙の pH が 10.1 であった。塗工処理に先立ってサクションテー
ブル上に、23 ℃、50 %RH 条件下で調湿した劣化紙を載せた後、紙試料を十分な水で 2分間湿潤
処理を行った。湿潤処理後、サクションテーブル上で脱水を 30 秒間行い、試作した小型塗工機
を用いて FCF を塗工した。再び脱水後、40 ℃の真空乾燥（真空度 1,000 Pa）1時間処理で紙の
乾燥処理を施した。劣化紙試料の両面に同様の FCF 塗工を施した。紙試料として、自然劣化した
1981 年製造の酸性上質紙（王子製紙製）を用いた。FCF は、水中カウンター処理（ACC 処理）を
用いて調製した市販バイオマスナノファイバー「BiNFi-s」（スギノマシン社製）を用いた。 
(2) 自然劣化酸性上質紙の FCF 塗工後の乾燥処理法の検討 
FCF 塗工後に紙の水分除去のために行う乾燥処理は、劣化紙の強度低下を引き起こすことが懸
念される。本研究では、自然劣化酸性上質紙に DAE 法脱酸性化処理を施した後、湿潤処理の上、
FCF 塗工による強化処理を行う手法について、劣化紙の強度向上及び劣化抑制に及ぼす FCF 塗工
後の乾燥条件の影響を検討した。塗工処理に先立ってサクションテーブル上に、23 ℃、50 %RH
条件下で調湿した劣化紙を載せた後、紙試料を十分な水で 2 分間湿潤処理を行った。湿潤処理
後、サクションテーブル上で脱水を 1分間行い、試験用コーティングロッドを用いて FCF を手塗
り塗工した。再び脱水後、40 ℃または 60 ℃の真空乾燥（真空度 1,000 Pa）1時間処理、80 ℃
に設定した回転型乾燥機で 4分間処理、凍結乾燥（真空度 10～20Pa）24 時間処理のいずれかの
処理法で紙の乾燥を行った。なお、劣化紙試料両面には同様の FCF 塗工を施した。FCF の塗工量
は両面合わせて約 2.0 g/㎡とした。 

 
４．研究成果 
(1) 小型塗工機の塗工条件が微細セルロースファイバー（FCF）塗工量に及ぼす影響 
小型塗工機では、正回転のアプリケータロールに FCF 塗工液を転移して、ワイヤーを巻いたコ
ーティングロッドによって過剰の塗工液を削り落として塗工する方式を採用した。2本のアプリ
ケータロールを縦方向に重ねてその間隙部分に通紙することによって紙の両面に塗工するよう
設計した。それぞれのアプリケータロールにコーティングロッドを取り付けた。測定した FCF 塗
工量の標準偏差は小さく、小型塗工機による FCF 塗工量の精度が比較的良好に保たれているこ
とが判明した。          
図 1には、塗工速度 4 m/分で BK または DAE 処理による脱酸性化上質紙に、コーティングロッ
ド No.14 または No.30 を用いて FCF 塗工処理を施したときの塗工量の変化を示した。コーティ
ングロッドを No.14 から No.30 に変更することによって FCF 塗工量は、BK 処理紙で 0.73 g/m2か
ら 1.22 g/m2に、DAE 処理紙で 0.83 g/m2から 1.23 g/m2にそれぞれ増加した。また、同一塗工条
件で比較すると、BK 処理紙のほうが DAE 処理紙に比べて FCF 塗工量増加率が大きいことが判明
した。しかし、塗工速度 4 m/分の FCF 塗工に No.30 のコーティングロッドを用いると、No.14 の
場合よりも標準偏差が大きくなった。この原因として、No.30 のコーティングロッドを用いた場
合に、紙表面上の FCF 塗工層にむらが生じやすいことも推測される。FCF 塗工試験の結果から、
ロッドに巻かれたワイヤーの直径が細くなると FCF 塗工量は少なく、直径が太くなると塗工量
は多くなった。一方、コーティングロッド No.14 を用いた試験では、塗工速度の増加とともに
FCF 塗工量が増加する傾向が確認されたが、その効果はコーティングロッドの種類の違いに比べ
て小さかった。 

 
 



(2) 小型塗工機を用いた FCF 塗工処理が自然劣化上質紙の強度に及ぼす影響 
 図 2には、DAE 脱酸性化処理上質紙の引裂強さに及ぼす FCF 塗工処理の影響を示す。DAE 脱酸
性化処理を施した自然劣化酸性紙を湿潤し、コーティングロッド No.14 を用いて塗工速度 4 m/
分で FCF 塗工後、40 ℃の真空乾燥を行うと、元の自然劣化酸性紙に比べて比引裂強さが 1.10 
mN・m2/g 向上し、約 1.16 倍となった。さらに、コーティングロッドに No.30 を用いた場合には、
1.39 mN・m2/g 向上し、約 1.20 倍になった。また、100 ℃、5日間の密封法による加速劣化処理
を行った後、FCF 塗工紙の比引裂強さを元の自然劣化酸性紙と比較すると、コーティングロッド
No.14 では 2.19 mN・m2/g（元の酸性紙の約 1.41 倍）、No.30 では 2.22 mN・m2/g（元の酸性紙の
約 1.42 倍）、それぞれ増加していた。5日間の加速劣化処理後における DAE 法による脱酸性化処
理紙と元の酸性紙との引裂強さの差が広がったのは、DAE 脱酸性化処理によって加速劣化処理中
に生じる紙の劣化の進行を抑制することができた結果と考えられる。 

 
図 3 は、BK 脱酸性化処理上質紙の引裂強さに及ぼす FCF 塗工処理の影響を DAE 法のケースと
比較したものである。コーティングロッド No.30 を用いた BK脱酸性化処理紙の比引裂強さは、
元の自然劣化酸性紙に比べて 0.994 mN・m2/g 向上し、約 1.14 倍になった。また、5日間の密封
法による加速劣化処理後について、コーティングロッド No.30 による FCF 塗工紙の比引裂強さ
を元の自然劣化酸性紙と比較すると、2.06 mN・m2/g 向上し、約 1.39 倍になった。この結果、
FCF 塗工処理を施した BK 脱酸性化処理紙の引裂強さの増加及び加速劣化処理による強度低下抑
制効果が、DAE 脱酸性化処理紙と同じレベルにあることを確認した。 

 
(3) 自然劣化酸性上質紙の FCF 塗工後の乾燥処理法の検討 
 DAE 脱酸性化処理を行った自然劣化酸性上質紙（pH 4.0）に FCF 塗工を施した後の紙の表面 pH
は 8.8 に上昇していた。その後、FCF 塗工後の乾燥法として、真空乾燥、凍結乾燥、回転乾燥機
処理を比較したところ、真空乾燥試料が他の乾燥法に比べて、表面の不透明層の形成、テカりや
しわの発生が生じることもなく、塗工前と同様の外観を示し、文字の判読性も遜色ないことが確
認された。 
 図 4には、105 ℃、5日間の密封法による加速劣化処理に伴う DAE 処理酸性紙の引裂強さの変
化に及ぼす乾燥法の影響を示す。DAE 処理を施した自然劣化酸性紙を湿潤、FCF 塗工後、40 ℃で

DAE 処理紙



真空乾燥処理を施すと、紙の比引裂強さが元の DAE 処理酸性紙に比べて 1.4 mN·m2/g 向上し、約
1.28 倍となった。また、密封法による加速劣化処理を 5 日間行った後の FCF 塗工処理紙の引裂
強さを元の DAE 処理酸性紙の場合と比較すると、比引裂強さが 1.0 mN·m2/g 向上し、元の DAE 処
理紙の約 1.26 倍を示した。1時間の 40 ℃真空乾燥処理は、4分間の 80 ℃回転乾燥機処理に比
べて、FCF 塗工直後の紙の比引裂強さを 1.2 mN·m2/g 向上させ、約 1.2 倍の値になることが判明
した。 
FCF 塗工後の真空乾燥処理によって、紙の引裂強さを向上させるだけでなく、引張強さや耐折
強さにおいても同様に比較的良好な強度向上効果をもたらした。さらに、40 ℃及び 60 ℃の真
空乾燥処理を比較したところ、40 ℃のほうが大きな引裂強さの向上効果を示した。保存資料へ
のダメージを最小限に止めることを考慮すると、FCF 塗工後の乾燥処理として 40 ℃の真空乾燥
処理が適切と考えられる。 

 
 
 
(4) 本研究課題を通じて得られた研究成果をまとめると、以下のとおりである。 
① 自然劣化の進んだ紙の両面に連続的な FCF 塗工処理を可能にする小型塗工機を試作した。本
塗工機を用いて自然劣化酸性上質紙に FCF 塗工処理を施すと、紙の劣化の指標とされている引
裂強さを向上させるとともに、FCF 塗工量の増加によって紙の引裂強さを向上させることが可能
となった。この傾向は紙の引張強さでも認められるものの、その効果は小さかった。しかし、紙
の強度の種類によっては、紙表面上に塗工された FCF の分散状態が影響を及ぼすことも推測さ
れ、FCF 塗工量の増加が必ずしもその向上に大きな効果を示すとは限らなかった。 
② 異なるワイヤー径を有するコーティングロッド（ワイヤーバー）を取り付けて劣化紙に FCF
を塗工することによって FCF 塗工層の均一性を向上させるとともに、再現性のある FCF 塗工処
理が可能となった。自然劣化紙資料の FCF 塗工処理は、紙資料に印字された文字や写真を判読
できる状態を維持することを可能にした。経年劣化紙の FCF 塗工処理に、ドライ・アンモニ
ア・酸化エチレン（DAE）法やブックキーパー（BK）法による脱酸性化処理を併用すると、紙の
強化効果だけでなく、劣化抑制効果の付与を可能にする新たな紙資料の保存強化処理技術とし
て期待できる。 
③ 劣化紙の FCF 塗工後に 40 ℃の真空乾燥処理を施した場合、60 ℃の真空乾燥や 80 ℃の回転
乾燥処理に比べて紙の引裂強さの向上効果が顕著であった。FCF 塗工処理による酸性紙の引裂
強さの向上は、水中カウンタコリジョン法による微細化処理の程度を軽減すると大きくなっ
た。 
 
＜引用文献＞ 
① 岡山隆之・門屋智恵美・関 正純・殿山真央・園田直子「セルロースナノファイバーコーテ   
ィングによる劣化紙の強化処理」『文化財保存修復学会第38回大会研究発表要旨集』、2016、
110-111。 

② Okayama, T., Utsunomiya, H., Kose, R., Seki, M., Sonoda, N., A Paper Strengthening 
Method Combined with Mass Deacidification, XIVth Congress of International 
Association Book and Paper Conservators, Warsaw, p.18, September 2019。 
③ 岡山隆之・門屋智恵美・殿山真央・関 正純・園田直子「自然劣化紙の脱酸性化処理および
セルロースナノファイバー塗工による強化処理の併用効果」『文化財保存修復学会第 39 回大
会研究発表要旨集』、2017、72-73。 
 

図 4 DAE処理酸性紙の引裂強さに及ぼす FCF塗工後の真空乾燥処理の影響 
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