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研究成果の概要（和文）：本研究は、木材・プラスチック複合材（WPC）の主原料である木粉およびポリプロピ
レン（PP）のそれぞれから発生するラジカルがWPCの光劣化に及ぼす影響を明らかにすることを目的としてい
る。電子スピン共鳴（ESR）測定により紫外線照射時にWPCから発生するラジカルの発生挙動を解析した結果、
WPCの光劣化は主として木粉中のリグニンから発生するフェノキシラジカルにより進行することが示唆された。
また、フェノキシラジカルの発生量はPPから発生する炭素ラジカルの影響を受けて増加することが示唆された。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to clarify the effects of radical generation 
from wood flour and polypropylene (PP) on the photodegradation of wood-plastic composites (WPCs). 
Electron spin resonance (ESR) measurement was carried out to clarify the behavior of radical 
generation from WPCs during ultraviolet irradiation. As a result, it was suggested that 
photodegradation of the WPCs are mainly promoted by phenoxy radicals generated from lignin in wood 
flour. It was also suggested that the amount of phenoxy radical generation increases under the 
influence of carbon radicals generated from PP. The results obtained are considered to be basic 
knowledge that contributes to the design of optimal additives for improving the weather resistance 
of WPCs.

研究分野： 木質材料工学

キーワード： 木材・プラスチック複合材（WPC）　耐候性　促進耐候性試験　ラジカル　電子スピン共鳴（ESR）
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研究成果の学術的意義や社会的意義
木材・プラスチック複合材（WPC）の主用途は，デッキ材等のエクステリア資材である。本研究により得られた
成果は、これまでほとんど知見が得られていなかった紫外線照射時にWPCの主原料である木粉およびプラスチッ
ク（ポリプロピレン）のそれぞれから発生するラジカルがWPCの光劣化に及ぼす影響を明らかにするとともに、
変色や、表層の崩壊などの耐候性に関する問題を解決し、WPCに高い耐候性を付与するための最適な添加剤の設
計や、有効な木粉の前処理技術の開発に資する基礎的な知見であると考えられる。

※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 
木粉と熱可塑性のプラスチックを原料として製造される木材-プラスチック複合材（混練型 WPC）

（以下、WPC と略す）は、加熱により自由な成形加工が可能な材料である。また、木質廃棄物や
未利用木材、プラスチック廃棄物を原料にできること、使用後には再成形してリサイクルできる
ことから、環境適合材料として位置づけられている。WPC の原料のプラスチックには疎水性の高
いオレフィン系プラスチックが用いられている場合が多く、そのため、高い耐水性、耐朽性を持
つことが知られており、国内外で屋外デッキ材を中心に急速に使用量が増大している。しかし、
耐候性に関しては、変色や、WPC の表層の崩壊により表面に粉がふくチョーキング現象が発生す
るといった問題がおこりはじめており、これらの問題に対する対策が求められている。 
これまで木材、およびプラスチックのそれぞれの光劣化に関しては、多くの研究が行われてき

ており劣化メカニズムが明らかにされている 1),2)。一方で、木材とプラスチックの混合物である
WPC においては、それぞれから発生するラジカルが相互に作用し、それぞれ単独の場合とは異な
った光劣化挙動を示す可能性が考えられるが、これに関する知見はほとんど得られていない。従
って、WPC の耐候性向上技術を開発するためには、木材とプラスチック双方から発生するラジカ
ルが WPC の耐候性に及ぼす影響を明らかにする必要がある。 
 
２．研究の目的 
本研究は、木材・プラスチック複合材（WPC）の原料である木材とプラスチック（ポリプロピレ

ン：PP）の双方から発生するラジカルが WPC の耐候性に及ぼす影響を解明することを目的として
いる。具体的には、紫外線照射時に WPC の主原料である木粉、およびプラスチックのそれぞれか
ら発生するラジカルの相互作用の影響を明らかにするために、木粉含有率を変えて製造した WPC
に紫外線を照射しながら ESR（電子スピン共鳴）測定を行い、木材、およびプラスチックのそれ
ぞれに紫外線を照射した際に発生するラジカル種と発生量の比較を行う。また、WPC の耐候性試
験（屋外暴露試験、促進耐候性試験）を行い、木材、およびプラスチックとこれらを複合化した
WPC の変色および表層崩壊の程度を比較することにより、木粉とプラスチックそれぞれから発生
するラジカルの相互作用が、WPC の耐候性に及ぼす影響を明らかにする。さらに、木材の主要成
分のモデル化合物とプラスチックの複合材に対して、前述の WPC と同様の評価を行うことによ
り、木材の主要成分のうちどの成分がどの程度、WPC の耐候性に影響するかを明らかにする。 
 
３．研究の方法 
3.1 試料調製 
スギ（Japanese cedar: Cryptomeria japonica D. Don）木粉（粒径 150μm 以下）とポリプロ

ピレン（PP：プライムポリプロ E-200GP：（株）プライムポリマー製）を 180℃で混練し、二軸パ
ラレル押出成形機を用い、木粉の質量割合（木粉含有率）が 20％、30％、40％、50％、60％の 5
種類の WPC を製造した。また、PP から発生するラジカルの挙動を解析するために、木粉含有率
の低い（1％、0.5％、0.1％）WPC を製造した。セルロースのモデル化合物として，セルロースパ
ウダー（KCフロック：日本製紙株式会社），リグニンのモデル化合物としてリグノスルホン酸（リ
グニン（脱アルカリ）L0045：東京化成）を選択し，それぞれを用いて PP との複合材料を製造し
た。なお，複合材料中のモデル化合物の質量割合は 60%とした。 
3.2 促進耐候性試験 
JIS K 7350-2：2008 に基づき、プラスチック－実験室光源による暴露試験（以後促進耐候性試

験と称する）を行った。試験にはキセノンウェザーメーター（Ci4000; Atlas Material Testing 
Technology LLC）を用いた。試験には縦 70 ㎜×幅 25 ㎜×厚さ 4 ㎜の WPC およびそれぞれの複
合材試験片を用いた。対照として同寸法のスギ木材の柾目材と PP 試験片を用いた。キセノンア
ークランプ（0.51W/m2 at 340nm）の連続照射下で 2時間毎に 18 分間純水を噴霧し、500 時間試
験を行った。チャンバー温度は 40±2°C、ブラックパネル温度は 65±2°C とした。試験過程
（166、333、500 時間）での変色は色差計（NF333; 日本電色工業株式会社）を用いて測定し、試
験開始時の測色結果（0時間）に対する色差を JIS K 5600-4-6：1999 に準じて評価した。WPC の
表層崩壊に伴うチョーキングの発生度合いについては、試験開始前および試験時間 166、333、
500 時間の各試験片表面の摩擦試験を行い、チョーキング物質の付着による綿布の変色を色差計
で測定することにより得られた値（チョーキング色差）により評価した。摩擦試験は JIS L 0849：
2013 に準じ、学振型摩擦堅牢度試験機（AB301; テスター産業株式会社）を用いて行った。なお、
各試験における色差に関しては、JIS Z 8729：2004 に準じ、測定により得られた L*、a*、b*よ
り色差ΔE*ab の値を下記の（１）式に従って算出し、試験片 3 片の平均値として評価した。 

ΔE*ab＝[(ΔL*)2＋(Δa*)2＋(Δb*)2]1/2・・・（１） 
3.2 ESR 測定 
ESR 測定には WPC およびそれぞれの複合材を粒径 1 ㎜～2 ㎜に粉砕した粉末試料を ESR 測定に

用いた。対照としてスギ木材と PP を同様に粒径 1 ㎜～2 ㎜に粉砕した粉末試料を用いた。電子
スピン共鳴装置（日本電子（株）：JES-X320）を使用し，室温で ESR 測定を行った。紫外線照射
には超高圧水銀ランプを備えた紫外線照射装置（日本電子（株）：ES-USH500）を用いた。なお照



射した光の照度は 25.2Lx とした。紫外線の照射を開始した後 10 分間，1 分毎にラジカルの発生
量の測定を行った。紫外線照射終了後，10 分間測定を継続した。ラジカル発生量の定量には標
準物質である 6,6-Tetramethylpiperidine-N-oxy1（TEMPOL）を用いた。発生するラジカル種の
同定は Mn2+マーカを同時測定し，吸収ピーク位置からラジカルに固有の値であるｇ値を算出す
ることにより行った。 
 
４．研究成果 
4.1 WPC の光劣化現象の把握 
WPCの光劣化現象を把握するために木粉含有率の異なるWPCと木材およびPPの促進耐候性試験

を行った。その結果、図 1に示したように WPC の変色の大きさ（色差）は、木粉含有率を増加す
るに従って大きくなることが明らかになった。さらに、木粉含有率 30％以上の WPC に関しては、
暴露期間に対する変色の傾向が類似しているのに対し、木粉含有率が 20％の WPC は変色の傾向
が異なることが明らかとなった。また、木材の変色は木粉含有率 20%の WPC より小さく、PP の変
色はほとんど認められなかった。WPC の表層崩壊挙動に関しては、WPC の表層崩壊に伴うチョー
キング物質の発生量の指標であるチョーキング色差により評価を行った。その結果、図 2 に示し
たように木粉含有率が 60％と 50％の WPC、木粉含有率 40％と 30％の WPC はチョーキング発生の
傾向が類似しており、木粉含有率 20％の WPC の傾向と異なることが明らかとなった。また、木
材からのチョーキング物質の発生量は木粉含有率 20％の WPC より小さく、PP からはほとんどチ
ョーキングが発生しなかった。 

4.2 木粉が PP から発生するラジカルにより受ける影響 
WPC の光劣化過程における木粉、および PP から発生するラジカルの挙動を明らかにするために

WPC、木材、PP の ESR 測定を行った。図 3、図 4、図 5 に WPC、木材、PP のそれぞれの ESR スペ
クトルを示す。図中にそれぞれの吸収ピーク位置から算出した g値を示す。WPC および木材の g
値は両者とも 2.004 であることから、WPC および木材からは、主としてフェノキシラジカル(Ar-
O・)が発生することがわかった。一方、PP の g 値は 2.003 であることから、PP からは主として
炭素ラジカル(C・)が発生することがわかった 3)。 
図 6に紫外線照射中および照射後の ESR スペクトルの吸収ピーク強度（ラジカル発生量と相関

がある）の変化を示す。測定時間を通して PP からのラジカル発生量は WPC や木材からの発生量
の１/10 以下であることが明らかとなった。また、WPC と木材についてはほぼ同様の結果であっ
たが、WPC からのラジカルの発生および消失の速度が木材と比較してやや速い傾向が認められた。 
次に、様々な木粉含有率の WPC の ESR 測定を行い、得られたスペクトルを木材のスペクトルと

比較した。表 1に紫外線照射 10 分後の木粉含有率 20％、40％、60％の WPC からのラジカル発生
量（標準物質（TEMPOL）の ESR スペクトルから得られた検量線と吸収ピーク面積から算出）を示
す。WPC からのフェノキシラジカル(Ar-O・)の発生量はいずれも、木材からの Ar-O・発生量より
多いことがわかった。この原因としては、PP から発生
する炭素ラジカル（C・）が木粉に影響を及ぼし、Ar-
O・の発生を促進した可能性が考えられる。また、木材
含有率が 40%と 60%の場合にはそれぞれの Ar-O・発生
量に顕著な差が認められなかったのに対し、木粉含有
率が 20%の場合には Ar-O・発生量が少ない傾向が認め
られた。この結果は、促進耐候性試験により得られた、
木粉含有率を 20%以下にすることで WPC の変色が抑制
できるという結果と矛盾しない。以上の結果から、紫



外線照射時の WPC 表層の光劣化は主として木粉から発生する Ar-O・により進行するが、PP から
発生する C・が木粉に作用し木粉からの Ar-O・発生量が増加することで、促進される可能性が考
えられる。 

4.3 PP が木粉から発生するラジカルにより受ける影響 
WPC 中の PP が木粉から発生するラジカルにより受ける影響を明らかにするために、紫外線照射

を行いながら木粉含有率の低い WPC の ESR 測定を行い、得られた吸収スペクトルを PP の吸収ス
ペクトルと比較した。木粉含有率 20％以上とすると WPC 中の PP からのラジカル発生量が少ない
ため木粉から発生するラジカルの吸収ピークに隠れてしまい、検出することができなかったが、
木粉含有率を 0.1％、0.5％とすることで紫外線の照射強度を高めることなく、PP からのラジカ
ルを検出することができることがわかった。また、木材から発生するフェノキシラジカル（Ar-
O・）と PP からの炭素ラジカル（C・）の吸収スペクトルを分離できることがわかった。分離し
たそれぞれのスペクトルを解析した結果を図 7 に示す。木粉率が高いほど Ar-O・の吸収ピーク
は増大したが、PP からの C・の吸収ピークには変化が無かったことから、木粉率を高め Ar-O・
が増加しても C・の発生量の増減が無いことがわかった。これは、短時間の紫外線照射において
は WPC 中の PP は木粉から発生するラジカルの影響をほとんど受けないことを示している。 

4.4 木材の主要成分が WPC の光劣化に及ぼす影響 
紫外線を 10 分間照射した後のセルロースモデル複合材、リグニンモデル複合材の ESR スペク

トルをそれぞれ図 8、図 9に示す。セルロースモデル複合材、リグニンモデル複合材のｇ値は同
程度であった。アルコキシラジカル（RO・）とフェノキシラジカル（Ar-O・）のｇ値がともに 2.004
であるため、ｇ値からラジカル種を判別することは困難であったが，スペクトルの波形および構
造式から，セルロースモデル複合材から発生するラジカルは主にアルコキシラジカル，リグニン
モデル複合材から発生するラジカルは主にフェノキシラジカルであると推定した。 



図 10 に紫外線照射時間とセルロースモ
デル複合材、リグニンモデル複合材、木粉
含有率 60％の WPC の ESR スペクトルの吸
収ピーク強度との関係を示す。なお、吸収
ピーク強度の値はラジカル発生量と相関
のある値である。この結果から、WPC につ
いては紫外線照射直後からラジカルが発
生し始め，照射終了後は徐々にラジカル
が消失する傾向が認められた。セルロー
スモデル複合材についても紫外線照射後
にラジカルが発生するが，WPC と比較する
と発生量が1/10以下であることが分かっ
た。一方，リグニンモデル複合材について
は，紫外線を照射すると WPC より早くラ
ジカルの発生量が増加し，紫外線照射を
停止した直後のラジカルの消失速度も早
いことが分かった。さらにリグニンモデ
ル複合材は，紫外線照射前のラジカル量
が高いことが分かった。以上の結果から，WPC の光劣化につながる紫外線照射時のラジカルの発
生挙動はリグニンの影響を大きく受けていることが示唆された。 
 

4.5 まとめ 

WPCの主原料である木材およびPPのそれぞれから発生するラジカルの相互作用がWPCの耐候性

に及ぼす影響を明らかにすることを目的として種々の検討を行った。まず、WPC の光劣化現象を

把握するために促進耐候性試験を行い、木材、および PP とこれらを複合化した WPC の光劣化の

程度を比較した。その結果、WPC の光劣化による変色および表層崩壊によるチョーキング物質の

発生の程度は木材および PP より大きく、WPC が木材および PP より光劣化の影響を強く受けるこ

とがわかった。次に、紫外線照射時の WPC 中の木粉および PP のそれぞれから発生するラジカル

の挙動を明らかにするために、木粉含有率を変えて製造した WPC に紫外線を照射しながら電子

スピン共鳴（ESR）測定を行い、木材およびプラスチックのそれぞれに紫外線を照射した際に発

生するラジカル種と発生量の比較を行った。その結果、WPC の光劣化は主として木粉から発生す

るフェノキシラジカルにより進行することが示唆された。また、WPC 中の木粉は PP から発生す

るラジカルの影響をうけ、木粉からのラジカル発生量が増加することが示唆された。一方、WPC

中の PP は木粉から発生するラジカルの影響をほとんど受けないことが示唆された。次に、木材

の主要成分のうちどの成分が WPC の光劣化に影響を及ぼすかを明らかにするために、セルロー

スモデル複合材およびリグニンモデル複合材に紫外線を照射しながら ESR 測定を行った。その

結果、木材成分のうちリグニンから発生するフェノキシラジカルが主として WPC の光劣化に寄

与していることがわかった。本研究により得られた成果は WPC の高耐候化のための最適な添加

剤の設計や、有効な木粉の前処理技術の開発に資する基礎的な知見であると考えられる。 
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