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Ⅹ線測定による木材の収縮過程における結晶格子ひずみ*1
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X-RayMeasurementofLatticeStrainofCellulose

CrystalsduringtheShrinkageofWood
intheLongitudinalDirection*1
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LatticestraiIIOfcellulosecrystalsillthel｡n如tudinaldirectionofw(H)OddLIril哨 川1e des()rpti｡n･

ads(汀Pti(川 CyClebelow thefiber-saturati(m pOilltWasmeasuredbyusi帽 theX r･aydiffracti川1

technique.AspeciallydesignedspecilllenholderwaspreparedtocontrolthelllOisturecontent｡fa

specimenduringtheXraydiffractionmeasuremellt.Shrinkagesofsmallwoodspecimensinthe

lon由tudinaldirectionalsoweremeasured.

Thelatticestrainofcellulosecrystalsandtheshrinkagesofthesnlallwoodspecimensincreased

withdecreasesofmoisturecontentsandshowedn｡n･linearchangesbet(_)w 1(日 5% ()Imoisture

contelltS. The一atticestraincoincidedappr()ximatelywiththeshrinkages｡fthesmallw()od

speci.111enSinthedes()rptionstagle. ThebI･()ade11ir唱 OftheX--raydiffraction peakdtlring the

desorptionstageshowedthatthellOn-unifomHatticestrainofceHulosecrystalsdevelopedwhik

woodwasdriedbelowthefiber･saturati()npoint.

Theseresultsmeanthattheresidualstraininc()mpressi｡n)'sdevelopedinthecellulosecrystalsand

thattheelasticstrainenergyisstoredinthecrystalsduringthedesorptiu1Stage. fJurlI唱 the

ads()rptionstage,thecellul()SecrystalsgraduaHyreleasethestoredstrainenergywhilethew o()d

recoversitslengthl0ntheotherhand,thealll｡rPh()usregi｡IIWhichisbondedt厄htlywithcellul｡SL･

crystalssharestensilestressinordertobalancethecompressivestressinducedinthece‖ul()SLI

crystals.

KL't･Zt'ln血 :latticestrain,shrinkage,X-raydiffraction,micro一mechanics,strainenerh,y.

吸湿 ･放湿過程における繊維方向のセルロース結晶格子ひずみをX線回折法によって測定 し,

木材小試験体による収縮率と比較を行った｡

結晶格子ひずみと木材小試験体の収縮率は,いずれも含水率の低下にともなって増加 し,含水

率10-15%以下で顕著な非線形性を示した｡放湿過程では,結晶格子ひずみ と小試験体の収縮率

はほぼ-致した.また,放湿過程におけるX線回折線の幅が広がることから,乾燥状態の木材で

は不均一な結晶のひずみが発達していることが推測された｡乾燥の進行につれてセルロース結晶
には圧縮応力が発達して弾性ひずみエネルギーが蓄積され,吸湿過程で木材が寸法を回復す ると

き,セルロースの結晶は貯えられたひずみエネルギーを放出することがわかった0-万,結闘こ

タイトに結合した非結晶領域は,結晶に生じた圧縮応力にバランスするため,引張応力が生 じる
ことになる｡
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1. 純 音

水分変化による木材の収縮は, セルロースや- ミ

セルロ-スなどの親水性分子の非 結晶領域の能動的

な寸法変化に起因すると考えられ る｡ 収縮過程にお

ける細胞壁中の ミクロな力学的状 態 についてみる

と,水分変化によって寸法変化 を生 じる非結晶領域

ヒ寸法変化がない結晶領域は,水 分 の脱着にともな

-J･)で異なった挙動を示すので変形 にアンバランスを

生じ, その結果,細胞壁中に内部 応力が発生するこ

とが考 えられるO すなわち,結晶 には圧縮応力が,

非結舶磯城にはそれに抗する引張 応力が発生すると

考えられる｡ また,放湿過程で は結晶にひずみエネ

ルギ-が貯えられ,吸湿過程で は逆にひずみエネル

翠-を放出しながら寸法変化を生 じさせる機構の存

在が予測 される｡ このひずみエ ネ ルギ-の存在は,

収縮現象a)熱力学的関係にも影響 を与えていると考

えられ る｡

本研究 で は,X線回折法によっ て木材中のセルロ

- ス結晶の繊維方向の結晶格子 ひ ずみを直接的に測

定するとともに巨視的収縮親を短 冊状試験体で測定

し, それぞれの含水率変化および ミクロな結晶格子

ひずみ と巨視的収縮駿 との定親 的 関係について考察

した｡

2.実 験 方 法

2.1 盲試験体

試 験 体 に は, ヒ ノ キ (ChamaecyParis obtusa

Endl_),ブナ (FaguscrenataBlurne･),およびカバ

(β油 Iamarimt'u,iczanaRegel) を剛 沈 o

巨視的収縮_-TjA:a〕測定には,柾 目木取 りで繊維方向

110nl血 半径方向10mm,接線 方 剛 ･1mmの短冊

状試験体 を郡 沈 o試験体はまず 丸 ノコで厚 さ0･5

m m に切削 し,つ ぎに厚 さ0･lm m の金属スペーサ

を付 けた治釦 こ試験体を取 り付 け,サンドペーパー

で所定の厚さになるように整え たo

X線回折用試験体 は,巨視的収 縮測定用試験体の

繊維方向に隣接する部分から採 取 した木片を十分に

給水 させ,ミクロ トームによって 厚 さ約0･15mmの

本日切片に切削 したo試験体の寸法は,湿潤状態で

縦 伴 径方向)15mm,樵 (接線 方向)20mm とし,

X線回折計の試料ホルダーの寸 法 に一致させた0

2.2 測定法

2.2.1 巨視的収縮盛の測定

調湿状態の繊維方向の寸法変 化 を測定するため,

Fig.1に示すプラスチック製調 湿 箱を作製したo底

から約 1cmの高 さに中底を設 け,試験体の一端を
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Fig.1. Humidity-controlledboxforsmallwood
specimenS.

Legelld:S:specilllen,B:bolt,P:specimenpress
plate,GW :glasswindow,H:holes･

ボル トで固定した｡中底の丸い通気孔を通って下の

部屋から調湿空気が導入され,上蓋の排気孔から調

湿空気の発生源にもどる｡試験体は調湿中に自由に

伸び縮みができ,寸法測定時には試験体を寅っすぐ

に伸ばすようにプラスチック製圧締板をばねで試験

体に押しつける｡また,試験体先端の標点を顕微鏡

で読み取る際に,プラスチックを通して見ると像が

ひずむので,この部分は顕微鏡観察用のか -ヾグラ

スを取 り付けた｡

この調湿箱を顕微鏡付き精密移動台に固定し,読

験体の標点が常に顕微鏡内の基準点に一致するよう

に移動台を動かし,読取 り精度1/1000mmのダイヤ

ルゲージで寸法変化を読み取った｡

2.2.2 結晶格子ひずみの測定

X線回折計を用い,反射法によりセルロース結晶

の(040)面回折を測定したoX線は,鋼のkα線(波

長1.54Å)を用いた｡

調湿状態のX線回折実験が行えるように,Fig･2

に示す試料ホルダーを作製したo厚紙でホルダ-杏

型取り,全面に防湿塗料を塗布したo前室 (Ⅹ線が

○ヽ○○

W SO0

J

＼ー

Figl2･ SpecimenholderforX-raydiffraction･
Legend･･S:specimen,W:window･
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入射する側)から調湿空気が導入され,円孔を適っ

て後室の排気管から調湿空気の発生源にもどる｡ 前

室の前面には,X線が通過できる窓を設け,薄いプ

ラスチックフィルムを貼った｡測定中の試験体の反

りを防止するため,前面にはプラスチック製の枠を,

背面にはアルミ箔を当てた｡

X線回折の測定条件をTable2に示す｡回折計の

測定誤差をシリコンパウダの回折によって調べた結

輿,ひずみに換算して150×10~6であった｡また,香

材薄片を用いて,ほぼ同等能力の装置による追試を

行った結果,ひずみと半価幅の測定誤差は,それぞ

れ174×10㌦'6と0.16×10｡"3radであった｡

X線回折現象を用いると,結晶格子ひずみは次式

から計算される1)0

44
d- -cotβAG

ここで,dは(040)面の格子面間隔,占‖ま(040)面の回

折角,Aβは基準状態からの回折ピークのシフト巌

で,次式によって定義した｡

AG二:
28-280

2 (2)

ここで,eoは測定開始時の含水率(目標含水率260/o)

における(040)面の回折角であるC (040)面の回折角

は,半価幅法8)によって決定 したO

試験体の厚さを0.15mm とした理由は次のとお

りである｡X線回折による格子ひずみ測定では,回

折角の微少な移動を計測する｡木材のように比較的

X線吸収係数の小さな材料では,試料へのX線の浸

透が回折図形のプロフィルに影響をおよぽす｡しか

し,0.1mnl程度の厚さにすれば,この影響を避けら

れることが実験的に確かめられている2)｡これは,回

折角の絶対値が問題となる場合である｡格子ひずみ

測定ではピーク位置の相対的な移動量を計測するの

で,厚さを0.15mm としても影響はないと考えられ

る｡

2.2.3 調湿方法

調湿には,Tablelに示す6種類の塩類の飽和水

溶液を用いた｡調湿系統図をFig.3に示す｡調湿空

気の温度は,20±loCに保たれた水槽中に配管した銅

製パイプに調湿空気を通して調整した｡

試験体の含水率測定は,巨視的収縮量およびX線

回折用試験体 とペアで採取した含水率測定用試験体

を試料ボックスのすぐ後に配置したガラスビンに入

れ,適当な時間間隔で重畳を測定して行った｡

寸法およびX線測定は,空気の湿度を変化させて

から収縮畳測定用試験体の寸法およびX線回折用試

験体の東嶺が平衡に達した後に行った｡前者では安

l木材学会蕊 V｡l.3軌 N().4

Tかつle1.C(mtr｡lofmoisturecontents (M.C.) of
specillleIIS.

Chemicalagents

Phosphoruspentoxide P｡Or,
potassium acetate KCH3COO

Sodium bichromate Na2Cr2

S｡ditllllChloride

ZiIICSulfate

S〔)diulllSLllfate

NaCI

Z11SO ｡

Na2S O 3

N()te: Saturatedsolutionswerepreparedat2(rC.

Table2.Xlaydiffractionconditions.

nirrracti川1111eth()d

'1､ar粁t

rl､tlbevoltage
Tubecurrent

C()untrElte

T]-111eC()nStant

ScannillgSPeed

Chartspeed
I〕S

SS
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C()川1ter

Filter
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40-3OkV
2O-16mA

200eps
4see

l/82β:deg力11in
20nllll/min

1°eg

1°eg
0.15111111

NaトscintillationCOullter
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Fig.3. Humiditycontrolsystem.

Legelld:AS:SourceofhumiditycolltrOlledair.IJ:

air circtllation pump, WB:water bat.h
c｡ntr｡lledat20±rC,SB:specimellbox,

MC:glassbottlef()rmeasuring m()壬stur･e

co11telltOfspecilllenS.

定するまで 2- 3時間を要し,後者では30-40分 を

要した｡

調湿の順序は,目標含水率26%から出発 し,段 階

的に湿度を下げて絶乾状態に至 り,次に湿度 を上 をヂ

て再び目標含水率260/Oにもどる 1サイクルとした O
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3.結果と考察

3.1 繊維方向の収縮率と含水率の関係

Fig.4にヒノキ,ブナ,カバの繊碓方向の収縮率と

含水率の関係を示す｡試験開始時 (目標含水率26%

で寸法が-走になったとき)の寸法を基準 として収

縮率を示した｡同じ含水率では,吸湿過程より放湿

過程のほうが収縮率が大きいことを示している｡ ま

た,含水率の低下につれて収縮率は非線形性を示し,

含水率変化 1%当たりの収縮率の変化は含水率10-

15%以下で大きくなっている｡ 収縮曲線の非線形性

については,佐道や3)Maylan4)らによっても指摘さ

れている｡
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F厄.4. RelatioIIShipsbetweelltheShrinkageSOf
smaHwoodspecimensandtheir･moisture
contents.

NOtLJ: Shrinkagewascalculatedonthebasisof
thespecimenlellgthatillitialmoisttlreCOll･
tent,about26%.

L輔end:O,● :hinoki(ChamaeL:抄an'LH)btusaEndl.).
△,A :buna(F材us･L･renataBl.).冒,騨:
kaba(Betldasp.).Whitesymbols:desorp･
ti｡n sta酢, black symbols:adsorption
stage.

3.2 結晶格子ひずみと含水率の関係

Fig.5に,ヒノキ,ブナ,カバの繊推方向の(040)

面の結晶格子ひずみと含水率との関係を示す｡試験

開始時(目標含水率260/Oで質量が-定になったとき)

の格子面間隔を基準 として結晶格子ひずみを示し

た｡

ヒノキの低含水率域を除いて,放湿過程における

結晶格子ひずみは吸湿過程におけるひずみより小さ

い｡ しかし,X線回折法によるひずみ測定では,本

研究の場合,約±150×10-6程度の測定誤差がある｡

したがって,ヒノキの15%以下の低含水率域で吸

湿 ･放湿過程の結晶格子ひずみに交差があるかどう

か断定することはできない｡図からは, 1サイクル

ロウ1
0 3.0こ~~~~
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g
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l
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3
3
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}
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MoiStUreCOntent芳

Fig.5. RelatioIIShipsbetweenthelatticestrainsof
cellulosecrystalsandthemoisturecolltelltS.

Note: LatticestrainwascalctllatedfronlEq.i(捕
thebasisofthediffractionangleatthe
i11itiallT10isturecontent,about26%.

Legend:RefertoFigure4.

の経過後には,結晶には400-500×10--6程度の圧縮

ひずみが残留していることになる｡

また,結晶格子ひずみも含水率の低下につれて非

線形性を示す｡しかし,この結晶格子ひずみの非線

形性は結晶自体の能動的な非線形性に基づくもので

はなく,次項で述べるように,結晶にタイトに結合

した非晶領域が水分に能動的に応答した結果,結晶

ひずみに間接的に反映したものと考えたほうが合理

的である｡

3.3 繊維方向の収縮率と結晶格子ひずみの関係

Fig.6に,ヒノキ,ブナ,カバの繊維方向の巨視的

収縮率と結晶格子ひずみとの関係を示す｡放湿過程

における両者の関係は,ほぼ原点を通る傾き45日の

?
o
L
X
¢
冨
J
U
こ
qS

WiV

W凡 1.0 2.0 3.0
Latticestrain xlO-3

Fig.6. Relationshipsbetweentheshrillkages｡f
smallwood specimens alld the lattice
strai11SOfcellulosecrystals.

N〔)te: Definitionsofshrinkagealldlatticestrain:
refertoFigures4and5.

Legelld:RefertoFigure4･
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直線に沿って変化し,巨視的な収縮と結晶格子ひず

みがほぼ一致することを示しているO吸湿過程では

結晶に圧縮の残留ひずみが残 り,傾 き450の直線か

らややずれる傾向を示している｡

この図は,放湿過程で結晶が縮み,吸湿過程で結

晶ひずみが回復していることを直接的に示してい

る｡ 結晶は弾性的な挙動を示すので,放漫過程では

結晶領域に弾性ひずみエネルギーが蓄積され,吸湿

過程では貯えられた弾性ひずみエネルギーを放出し

ながらひずみを回援 していることがわかる｡

このことは,放湿 ･吸湿過程における熱力学的な

バランスに弾性ひずみエネルギーの収支を考慮する

必要のあることを示している｡また,結晶領域に発

生する圧縮応力にバランスするために非晶領域には

引張応力が生じることになる｡このような細胞壁内

部のローカJL,ストレスの存在は,ヒステリシス現象

や非線形性など水分変化に関する木材物性の特徴の

発現に本質的な関与をしていることが推察される｡

そこで,結晶格子ひずみを基に,結晶領域に作用

する圧縮応力を概算すると次のようになる｡ いま,

結晶の分子鎖方向のみに応力 αが作用すると,次式

がなりたつ｡

o'-E･e (3)

ここで,Eはセルロース結晶の縦弾性率,eは結晶

格子ひずみである｡

大 まか な概 算 と して,Eを1.3×106kgf/cm2

(Markは1.135×106,桜田は1.37XIO6kgf/cm2を

報告している5')とし,ヒノキの場合に適用すると,

結晶格子ひずみは放湿過程の含水率15%で約370×

肝 6,含水率1･50/.で約2300×10-6 となる.これらを,

(3)式に代入すると,それぞれ約480,3000kgf/cm2 と

なり,非常に大きな内部応力が発生していることに

なる｡これらの圧縮応力は,前述のように結晶をと

りまく非晶額域の分子が引張応力として負担するこ

とによって力の平衡を保つことになる｡ セルロース

の分子鎖方向の理論引張強度を80×103kgf/cm2 と

すれば6㌧分子の切断が起こるレベ叫 こは種違いが,

結晶と非晶領域の問に大きなひずみ傾斜が発生する

ことや分子間のすべりが起こることは容易に推察で
きるO

木材の収縮に起揖する結晶格子ひずみの存在を裏

付けるもう一つの実験結果をFig.7に示す｡

X線園新理論によれば,多結晶に不均-な応力が

作用して発生するひずみに分布が存在すると,回折

ピークの幅が広がることが知 られているoHallは7,,

回折線の広がりβ が結晶の大きさβ とひずみ分布

の不均-件に起因するとき,次式が成 り立つことを
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示した｡

B- 蓋 甘+ 2･ec･tane
(4)

ここで,βは回折線の半価幅,〟(-().9)は定数,

人は固有X線の波長,Ecは有効ひずみ (ひずみ分布

の実効値),銅ま回折角である｡すなわち,結晶の大

きさが水分変化によって変らないとすれば,回折線

の広が りは内部に発生した結晶格子ひずみの分布の

大きさに比例することを意味するoFig.7は,含水率

の低下にともなって回折線の半価偏が増大 し,内部

応力に起因する結晶ひずみの不均一性が増大するこ

とを意味している｡このことから,乾燥状態では細

胞壁中の分子配列はひずんだ状態にあることが窺わ

れる｡このことは,細胞壁の形成が水分の商い 状態

で,水分子を構造の中に取 り込んで安定な分子配列

を取るように起 こり,放湿過程で結合水が脱離する

ことによって分子配列に局所的な乱れが生 じること

を考えれば説明されるO

以上のように,木材の繊維方向の収縮機構 には,

細胞壁中における結晶と非晶領域の並列構造が重要

な役割を果たしていることがわかる｡

X線回折法による結晶格子ひずみの計測は,粘弾

性的な非晶領域の挙動を間接的に知ることであ り,

微細構造レベルにおけるマイクロメカニクスの計測

手法として有用であると考えられる｡

4.結 論

X線回折法によって計測した放湿 ･吸湿過程 にお

ける繊維方向の結晶格子ひずみおよび小試験体 によ

る巨視的な収縮率 と含水率との関係について検討 を
行った｡
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試験体の含水率低下にともなって,結晶格子ひず

み,巨視的収縮率 とも増大 し,含水率が川～15%以

下で非線形性が顕著となった｡ また放湿過 程 では結

晶格子ひずみと巨視的収縮率は,ほぼ等 しい値を示

した｡

これらの結果から,放漫過程では結晶に圧縮の内

部応力が発生し,弾性ひずみエネルギーが蓄積され

ることが確かめられた｡また,吸湿過程では,逆に

結晶 に蓄積されたひずみエネルギーを徐々に放出し

ながら寸法が伸びていくことが明らかとなった｡木

材の放湿 ･吸湿過程における熱力学的解析には,弾

性ひずみエネルギーの番横や放出を考慮することの

必要性が示唆された｡
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