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研究成果の概要（和文）：セルロースナノ繊維(CNF)強化複合材料の高強度化を達成するために，延伸処理によ
るCNFの配向制御を行うと共に，複合材料の力学特性に及ぼすCNF配向の影響について検討した．その結果，延伸
処理によって樹脂母相(PVA)中のCNFの配向を延伸方向へ変化させた複合材料では，その強度と弾性率は未延伸材
と比較して向上することを明らかにした．試験を行った延伸ひずみ40%までの範囲では，これらの力学的特性は
付与した延伸ひずみの増加に伴って向上することを示した．解繊CNFで強化した複合材料では，延伸によるCNFの
配向変化も大きくなり，この増加に対応して機械的特性の向上率も大きくなることを確認した．

研究成果の概要（英文）：The fiber alignment control was conducted by applying extension treatment in
 order to get higher mechanical performance for cellulose nanofiber (CNF)-reinforced composites. The
 results showed that the tensile strength and Young's modulus of the composites after mechanical 
extension treatment increased, and that these properties were increased with increasing applied 
extension strain up to 40%. The increased ratio in mechanical properties of the composites 
reinforced with grinder-treated CNF were higher than that of untreated ones, because of higher fiber
 alignment control ability.

研究分野： 複合材料工学

キーワード： セルロース　グリーンコンポジット
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１．研究開始当初の背景 
 新しい構造材料として注目されている炭
素繊維強化プラスチック（Carbon Fiber 
Reinforced Plastics，以下 CFRP）とガラス
繊 維 強 化 プ ラ ス チ ッ ク （ Glass Fiber 
Reinforced Plastics，以下 GFRP）は，軽量
かつ強度・弾性において優れた性質を有する
ことから，自動車や航空機などの輸送機器分
野のみならず幅広い分野で応用されている．
しかしこの GFRP と CFRP には，廃棄する際，
環境への負荷が大きいという欠点を有する．
このため，近年では環境負荷を低減させた代
替複合材料として，強化繊維と母材が共に生
分解性を有する，あるいはバイオマス由来で
あるグリーンコンポジットに注目が集まっ
ている． 
従来，このグリーンコンポジットには，竹

繊維，麻繊維などの比較的太い天然繊維が用
いられてきた．しかし近年，新しい強化繊維
の 1 つとしてセルロースナノファイバー
（Cellulose Nanofiber，以下 CNF）が注目さ
れるようになった．CNF は木材パルプなどの
植物繊維に対して化学的・機械的処理を施し
てナノサイズまで解繊したバイオマス由来
ナノファイバーであり，密度は 1.6g/cm3（鉄
鋼の約1/5倍）と軽量で，引張強度は推定3GPa
（鉄鋼の約 5倍）と優れた強度特性を有する
ことが報告されている．このように魅力的な
物性を有するため，この CNF を強化材として
用いた各種樹脂系複合材料の試作とその特
性評価に関する研究開発が世界的に進めら
れている． 
 しかし，これまでに得られた CNF 強化樹脂
系複合材料の強度特性はその予測値よりも
大大幅に低く，この CNF 強化樹脂系複合材料
の力学特性改善が重要な研究トピックの一
つになっている． 
 
２．研究の目的 
 しかし上述したように，これまでに得られ
たCNF強化樹脂系複合材料の低強度に関する
先行研究結果から，予想した高強度が発現し
ない要因として，(1)マトリックス樹脂中に
おける CNF の配向性，(2)マトリックス樹脂
と CNF との界面接着不足，(3)CNF へ解繊する
プロセス中に生じるダメージによるCNFの劣
化の３つが挙げられている．本研究ではこれ
まで系統的な研究が行われていない要因(1)
の影響を中心に明らかにすることを目的と
する． 
 
３．研究の方法 
(1) 原材料 
 本研究では，強化セルロースナノファイバ
ーとしてセリッシュ（KY-100G，株式会社ダ
イセル）を用いた．母材として CNF の分散性
を考慮して代表的な水溶性生分解性樹脂で
あるポリビニルアルコール（polyvinyl 
alcohol，以下 PVA）（162-16325，和光純薬工
業株式会社）を使用した． 

(2) CNF の解繊方法 
 濃度 1wt.%の CNF を含む懸濁液を回転数
1500rpm のグラインダー（MKCA6-2，増幸産業
株式会社）に 3 回通すことで CNF の解繊処理
を行った． 
(3) PVA/CNF グリーンコンポジットの作製
方法 
 PVA 粉末と蒸留水を混合後，マントルヒー
ターを用いてPVA粉末を溶解しながら攪拌し，
PVA 含有率 5wt.%の PVA 溶液を作製した．次
に，CNF と蒸留水を混合後，マグネチックス
ターラーを用いて 24 時間攪拌し，CNF 含有率
1wt.%の懸濁液を作製した．その後，この懸
濁液と PVA 溶液を混合し，最終的に CNF 含有
率が全体重量に対して 30wt.%となるように
配合し，マグネチックスターラーを用いて 24
時間攪拌した後，続いて真空脱泡スターラー
を用いて 3時間脱泡した．次にこの混合液を
プラスチック製容器に流し込み，30℃の送風
定温乾燥炉で 1週間乾燥させて PVA/CNF グリ
ーンコンポジットシートを作製した．そして
最後にこのグリーンコンポジットシートを
50 mm×120mm のサイズに切断し，試験片を作
製した． 
(4) ゲル化 PVA/CNF グリーンコンポジット
の作製方法 
 前節(3)と同様の方法で脱泡まで行った懸
濁液をプラスチック製容器に流し込み，冷凍
庫で 1日凍結した．その後，室温で 5時間解
凍した．この凍結‐解凍処理を計 5回繰り返
すことで，ゲル化 PVA/CNF 複合材料を作製し
た．最後にこのグリーンコンポジットシート
を 50 mm×120mm に切断して試験片とした． 
(5) 延伸処理法 
 (3)節および(4)節で作製した試験片に対
して延伸機（図１）を使用して一軸延伸処理
を施した．この際，試験片に対して最大 40%
の延伸ひずみを与えた． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ 実験に使用した一軸延伸機 
 

(6) 強度評価 
延伸処理したサンプルを延伸方向とこれ

に直交する方向に切断し，寸法 10 mm×50mm
のフィルムを得た．これをホットプレス機に
より成形温度 180℃，成形圧力 5MPa，加圧時
間 10 分の条件でホットプレス成形した後，
インストロン万能試験機（5567，Instron）
を用いて室温にて引張試験を行った． 

50mm 



４．研究成果 
 ゲル化PVA/未解繊CNF複合材料の未延伸及
び 20%，40%の延伸ひずみを与えた試験片の引
張試験結果を図２に，解繊 CNF を用いたゲル
化 PVA/CNF 複合材料の未延伸及び 20%，40%
の延伸ひずみを与えた試験片の引張試験結
果を図３に示す．両図より，PVA をゲル化す
ることで 40%の延伸ひずみを付与させること
ができたことから，過去の研究で 3%以上の延
伸が不可能であるという欠点を改善し，延伸
ひずみ量を大幅に増加させることが可能と
なった．次に図２より，20%の延伸ひずみを
与えた試験片は未延伸の試験片と比較する
と，引張強度は約 16%，弾性率は約 39%向上
した．また，40%の延伸ひずみを与えた試験
片は未延伸の試験片と比較すると，引張強度
は約 34%，弾性率は約 48%向上し，90°方向
に 40%の延伸ひずみを与えた試験片は機械的
特性が低下した．このことから，複合材料を
延伸することで CNF が延伸方向に配向し，こ
の配向変化に起因して機械的特性が向上し
たと考えられる． 
延伸によるCNF繊維の配向角度変化を計算

した結果，20%と 40%の延伸ひずみを与えるこ
とによって繊維配向角度変化はそれぞれ約
7゜と約 13゜になり，延伸ひずみが増すにつ
れてCNF繊維が延伸方向へ変化することが分
かった．  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ ゲル化 PVA/未解繊 CNF 複合材料
（CNF=10wt.%）の機械的性質 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３ ゲル化 PVA/解繊 CNF 複合材料
（CNF=10wt.%）の機械的性質 

 次に図３より，40%の延伸ひずみを与えた
解繊材の試験片では，未延伸の試験片と比較
して，引張強度とヤング率はそれぞれ約 56%，
約 68%向上し，未解繊材の値よりも大きくな
ることが分かった．延伸前後の繊維配向の結
果からも延伸ひずみの増大に伴って繊維の
配向角度変化も大きくなることが分かった．
これらの結果から，CNF の配向制御を行うこ
とによってCNF強化複合材料の機械的特性の
改善が図れることが分かった．  
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