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木材における接着層の熱劣化に関する電子顕微鏡的観察
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要 旨

木材にお・ける接着層の熱劣化について,走 査型電子顕微鏡を用いて研究 した。 ユ リア樹脂接着

剤を用いて接着 したカバ材のT型 試験片(板 目接着)を,60,80,100,120°Cの 各温度でそれぞ

れ50時 間処理 した後,接 着力試験を行なった。接着力試験によって破断した表面にCとAuを

蒸着 して観察 し,無 処理のものと比較 した。

走査型電子顕微鏡は,接 着力試験によって破断 した表面の観察にはきわめて有用である。 しか

しながら,破 断が被着木材 と接着剤層 との界面またはその近 くでお こる場合には,観 察像の解釈

に注意を要する。劣化処理温度が60,80°Cで は破断は一般に接着剤層 と被着木材細胞膜の界面

近 くで行なわれるが,80°Cで は接着剤層内での破断も現われる。ところが処理温度が100,120°C

では破断はともに接着剤層内で行なわれる。 なお,120°C処 理の破断面は100QCの ものにくらべ

て滑 らかである。

1.ま え が き

接着剤を用いて加工 した木材を使用するときの問題点は耐久性である。耐久性は,接 着剤層 と

接着界面(両 者を含めて接着層とよぶ)の 劣化に起因することが多い。 「木質材料の耐久性に関

する研究」が総合研究(代 表者東京農工大学教授堀岡邦典氏)と してとりあげられ,老 化のメカ

ニズム澄よびそれに及ぼす諸因子の影響に関する知見を得ることを目的として,各 種木質材料の

老化過程が種々の方法で研究されている。 この研究は総合研究のmで あって,「 接着層の熱に

よる劣化」にっいて走査型電子顕微鏡を用いて実験 した結果の一部である。 すなわち熱劣化処理

した木材接着試験片について接着力試験を行ない,そ れによって破断 した表面の構造を走査型電

子顕微鏡 レベルで観察 した ものである。 今までに透過型電子顕微鏡を用い,合 板の接着層か ら超

薄切片試料を作製 して観察 した1)2)が,超 薄切片作製には包埋 ・切断などの操作に手間がかかる。

さらに,超 薄切片試料であってもまたレプ リカ試料で も,透 過型電子顕微鏡を用いる限 り観察範
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囲が著 しく制限される。一方,走 査型電子顕微鏡は,分 解能は透過型電子顕微鏡より劣っている

が,試 料作製がきわめて簡単であり,ま たかなり広い範囲を連続的にしかも立体的に観察で きる

という特長をもっている。そこでこの手段を木材の接着層劣化の観察に応用することを試みた。

この研究の内容は,ま ず木材の接着力試験によって破断した表面の構造を走査型電子顕微鏡を

用いて観察する際,ど のような点に注意 しなければならないか,つ ぎに木材接着層の熱劣化処理

による変化が,接 着力試験によって破断 した表面構造 としてどのように現われているかを記述 し

たものである。

本研究の実施にあた り,指 導 と観察試料 とを与えられた東京農工大学農学部教授堀岡邦典氏,

とりまとめのために助言をいただいた京都府立大学農学部教授椋代純輔氏,助 言 と援助をいただ

いた本農学部林産工学科木材構造学研究室助教授佐伯浩氏,木 材接着層の薄切片の光学顕微鏡観

察を手伝っていただいた同研究室大学院学生藤田稔氏ならびに 同研究室の諸氏に心からお礼 を申

しあげる。

本研究の概要は,第21回 日本木材学会大会(昭 和46年4月)に お・いて口頭発表 した。なお・本

研究の一部は文部省科学研究費に負うものである。

2.試 料 と 方 法

1)試 料 接着力試験片の作製,同 試験片の熱劣化処理および接着力試験は,東 京農工大学農

学部林産学料材質改良学教室において実施された3)4)。その概要は次のとお りである。(1)被 着木

材 カバ,(2)接 着剤 ユ リア樹脂接着剤(樹 脂100,小 麦粉22,硬 化剤0.5),(3)試 験片

T型 試験片(20×50× 厚さ5mmをT型 に板目接着)(Fig.1aを 参照),(4)熱 劣化試験 熱劣化

温度は60・80・100・120QCの4種 類,熱 劣化時間は0(常 態)。10・20・50・150・200時 間の6種

類。熱によって劣化を促進 させるためにオー トクレープを用い,内 部に含水率12%の 木粉ととも

に試験片をできるだけす きまが生 じないようにつめ込み,試 験片の水分の出入による含水率変化

を な くす る よ うに した。

(5)熱 劣 化試 験結 果 接

着 力 変 化 の 割 合 を 常態 接

着 力 を100と して あ らわ

す とFig.1bに 示 す とお

りで あ る。 この グ ラフ で

見 る と,120°Cで は50

時 間処 理 で接 着 力 比 は0

に近 い。 した が って50時

間処 理 の試 験 片 のみ に っ

い て,常 態 ・60・80・100

120°C処 理 した もの を接

着 力 試 験 に よ って 破 断

し,そ の 表 面 を観 察 し

た。

2)方 法 接 着 力 試 験

に よ って破 断 した 試 験 片

の分 離 表 面 か ら,約5×5
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×5mmの 試片を各処理温度ごとに1試 験片から2～3個 作った。 そしてその上に常法によりカ

ーボンと金 とを真空蒸着 し,走 査型電子顕微鏡JsM-us型(日 本電子KK製)で 観察 した。ま

た光学顕微鏡 レベルでのチエックのために薄切片(約1μ 厚)を っ くり観察 した5)。

3.結 果 と 考 察

観察結果は次の2点 に注意 して記述 した。 第一は,顕 微鏡による観察は定性的なものであるか

ら,限 られた試片の範囲内でできるだけ広 くかつ綿密に観察 し,観 察結果のなかで代表的な特微

と考えられるもののみを取 り出 してかかげる。 第二には,被 着木材試験片はカバ材で しかも板 目

接着である。 したがって被着木材面に現われるカバ材 の主要構成細胞す なわち道管要素と木部繊

維の縦断面訟よび放射柔細胞の横断面に限定 して,こ れらの細胞 と接着層との関連について代表

的な電子顕微鏡写真をもつて示す。

まず被着木材の表面に現われる主要細胞を走査型電子顕微鏡で観察するとPlate1～3に 示す と

お りである。Plate1は 道管要素の内表面と放射柔細胞の横断面を,Plate2お ・よび3は それぞ

れ切削によってっくられた道管要素および木部繊維の膜層面を示 している。 っぎに接着力試験に

よって破断した表面 とはどのような面を言うかを,そ の断面にっいて光学 顕 微鏡写真 で示す と

Plate4に 示す とおりである。以下に観察 した破断表面 とはここに矢印で示す面である。

1)接 着力試験により破断した表面の観察への走査型電子顕微鏡の適用

Plate1～3か らよくわかるように,走 査型電子顕微鏡写真の特色はす こぶる立体観に富んでい

ることである。 そしてこのことは,ス テレオ写真をとることによって一層強調することができる。

接着力試験によって破断した表面を走査型電子顕微鏡を用いて観察 して知 りたいことは,破 断が

被着木材内部で生起 しているのか,ま た被着木材 と接着剤層との界面で行なわれているのか,あ

るいは接着剤層内で生起 しているのか ということである。Plate5は 熱劣化処理をしないで接着力

試験を行ない破断 した表面で,木 部繊維を示 している。 フィブリル構造や膜孔口が見えているの

で,一 見これは被着木材の木部繊維膜のある層そのものであると考えられる。 ところが詳細に観

察す ると,本 来凹であるべ き膜孔 口が凸になっていることから,こ の像は膜 自体ではなく接着剤

層に刻印された木部繊維膜のレプ リカであることがわかった。 したがって,破 断表面の観察には,

現われた構造が木材自体からのものであるのかそれとも木材 のレプリカからであるのかを見分け

ることが必要である。 この判別方法に二っが考えられる。一っは木材細胞の構造上の特徴か らの

解釈である。その1例 としてPlate6を あげる。 これは道管要素を示すが,全 面にわたって膜孔

口が見られる。左方の部分(VI)は 矢印で示 した膜孔口が明らかにへ こんでいることから道管要

素膜 自体であることがわかる。 ところが右方の部分(VR)は その膜孔口(△ 印)が 明らかに突出

していることからレプ リカであることがわかる。 もう一っの方法は,ス テレオ写真をとりステレ

オ観察によって確かめることである。 以上のように,接 着力試験によって破断 した表面を走査型

電子顕微鏡で観察するときには,あ らわれた表面が被着木材そのものを示すのかそれともレプリ

カを示すのかの判断を誤まらぬよう注意が肝要である。

2)接 着層の熱劣化の観察

Plate7お よび8は ともに熱劣化処理をしない試験片の破断表面 を示 している。Plate7で は木

部繊維膜のレプ リカとその上にいくっかの木部繊維膜の薄片が附着 しているのが 見 られるから,

破断は被着木材 と接着剤層 との界面近 くで生起 していると判断できる。 ところがPlate8の 放射

柔細胞の横断面では,大 部分細胞膜の薄片が附着 しているから被着木材内での分離に近い とみら

れる。被着木材の表面が道管要素や木部繊維のように細胞の縦断面を現わしている場合,そ れぞ
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れ の細 胞 が そ の内 表面 を露 出 して い て も ま た切 開 さ れ た膜 層 面 で あ って も,破 断 表 面 の構造 に は

明 瞭 なち が い は認 め られ な か った。 っ ぎ に,60°Cで50時 間 熱 劣 化 処 理 した もの で は,熱 劣 化 処

理 しない もの と くらべ て違 い が なか った。80°C処 理 した もの に なる と,接 着 剤層 と被 着材 面 と

の間 の界 面破 断 の ほ か に,Plate9に 示 す よ うな接 着 剤 層 内で の破 断 も現 わ れて い る。 この よ う な

破 断 表面 で はPlate9に 示す よ うな増 量 剤 の澱 粉 粒(矢 印)が よ く見 られ るか ら,増 量 剤 の凝 集

部 にお い て この よ うな破 断 が 生 起 しやす い の か も しれ ない。100お よび120QC処 理 の もので は 明

らか に接 着 剤 層 内 で の 破 断 が 典 型 的 と な る(Plate10・11)。 とこ ろが100°Cで は そ の表面 は け ば

立 って い るの に120°C処 理 で は表 面 で は滑 らか な部 分 が 現 わ れ て い る。 以 上 の観 察 か ら,熱 劣 化

処 理 しな い もの や60°C処 理 の もので は,接 着 剤 層 と被 着 木 材 と の界 面 近 くで の破 断 が代 表 的 で

あ るが,80°C処 理 の もの に な る と この ほか に 接 着 剤 層 内 で の 破 断 も現 わ れ 始 め,100お よ び

120°cで は接 着 剤 層 内で の破 断が 代 表 的 とな る。 こ れ ら の結 果 は,Fig.1bに 示 す 接 着 強 度 比 の

グ ラ フ と対 照 して お お む ね 妥 当 で あ ろ う。 す な わ ち ユ リア樹 脂 接 着 剤 は,熱 処 理 に よ って劣 化 し

接 着力 が低 下す る こ とが 知 られ て い るが,上 述 の観 察結 果 は劣 化 の程 度 が 進 む に従 って接 着 剤 層

の凝 集力 の低 下 を示 す もの と解 さ れ る。 なお120°C処 理 で は破 断表 面 に滑 らか な部 分 が 存 在 す る

こ とは,熱 劣 化 処理 に よ って接 着 剤層 内 に加 水 分 解 がお こ り低 分 子 化 した こ とに起 因す るの で は

な い か と推 定 さ れ るが,そ の解 釈 は なお 十 分 で な い。 ま た熱 劣 化 処 理 しな い試 験 片 で,放 射 柔 細

胞 が 同心 円状 の ラメ ラを見 せ な が らそ の横 断 面 で 破 断 して い る(Plate8)こ とは,佐 伯 ら6)が 指 摘

す る よ うに放 射 柔 細 胞 膜 の構 造 の特 徴 を示 唆 す る もの で あ ろ う。
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Résumé

  Scanning electron microscopy was employed to examine the effects of thermal deteriora-
tion of the glue line in wood. The T-shaped glued specimens of birch wood were made 
with ureaformaldehyde resin extended with wheat flour. The specimens were first heat-
treated for 50hrs. at selected temperatures such as 60, 80, 100 and 120°C, and shear-tested 
for determining the bond strength of the glue line of the specimens (Fig. 1). Fracture 
surfaces of the shear-tested specimens were coated with C and Au, and the characteristics 
of the surfaces of the specimens were examined using the JSM U-3 scanning electron micro-
scope. 

 It was found that the scanning electron microscope provides useful information about 
the characteristics of fracture surfaces of glued wood specimens. However, in the case of
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examination of the regions where the fracture of the specimens occurred close to the interface 
of wood surface and glue line, consideration should be paid to the differentiation of the wood 
structure from its replica on the fracture surfaces (Plates 5 and 6). The effect of treatment 

 temperature  on the appearance of the fracture surfaces was observed at 60, 80, 100 and 
120°C under scanning electron microscopy (Cf. Plates 5, 6 and 7). Fracture surfaces 
exposed at 60 and 80°C reveal mainly the interface between wood substance and glue line 

(Plates 8 and 9). On the contrary, the surfaces produced at 100 and 120°C are the frac-
ture surfaces within the glue layer (Plates 10 and 11). Furthermore the treatment at 120°C 

produces smoother surfaces. It was indicated from the observations that thermal deteriora-
tion of the glue line made with urea-formaldehyde resin in wood progresses with increasing 
temperature of treatment.
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