
様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 
 

平成 24 年 6 月 8 日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 

研究成果の概要（和文）： 

 本研究では（１）新しいセルロースの低結晶化手法の可能性を示すこと、（２）（１）の手法

で得た改質セルロースと汎用プラスチック材料の機能性を明らかにすることを目的として研究

を行った。その結果、我々の手法により低結晶性のセルロースを得られる可能性があることを

示した。さらに、ポリプロピレン（PP）に低結晶性セルロースを添加し、機械的物性を明らか

にした。その結果、PPの機械的物性に与えるセルロースの結晶化度による影響は小さいことが

明らかになった。 

 
研究成果の概要（英文）： 
The purposes of this research are to clarify possibility of our method for making low 
crystallinity cellulose(AC) and to estimate mechanical properties of polypropylene/AC 
composites. From this research, by using our method, it is clarified that low 
crystallinity cellulose(AC) can be obtained easily. Furthermore, PP/cellulose composites 
were prepared by melt compounding and mechanical test for these composites were carried 
out. As a results, effect of degree of crystallinity of cellulose hardly affect on 
mechanical properties of PP/cellulose composites. 
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１. 研究開始当初の背景 

 近年、澱粉やセルロースに代表されるバイ

オマス資源と汎用樹脂とのコンポジット材

料が地球環境保護の観点で注目されている。

特にバイオマス材料をコンポジット化する

上で、澱粉やセルロース結晶性は重要である。

生分解性樹脂としての澱粉/プラスチックコ

ンポジットに関しては、申請者がすでに、独

自の技術から得られた非晶性澱粉を汎用の

プラスチック材料にブレンドすることで優

れた機械的物性を有する材料の開発を行っ

た。この研究から、具体的には、以下のよう

な結果が得られている。 

 

（１） 結晶性澱粉、市販の非晶性澱粉と比 

    較して、著しく分散性が優れる。 

（２） 重量分率 10%までの添加では添加前

のバージン材料と比較し、物性（機

械的）が劣らない。このことは結晶

性デンプンや市販の非晶性デンプン

には見られない効果であった。 

（３） 重量分率 50%までの添加が可能であ

り、本研究で用いた新規変性デンプ

ンを添加した系は最も物性低下が少

ない。 

（４） 新規変性澱粉は、優れた結晶核剤と

して作用する。 

 この結果から非晶化された澱粉はプラス

チック材料の添加材として有効な作用があ

ることが分かった。 

 これらの知見から、もし澱粉と同様に無尽

蔵に存在するバイオマス資源の代表でもあ

るセルロースを用いて、同様なプラスチック

材料の添加剤としての効果が得られれば、地

球環境保護という観点でも、研究の意義は大

きいと考えた。申請者が有する独自の澱粉非

晶化技術がセルロースの結晶性に与える影

響を明確にすることで最終的には優れたセ

ルロース/プラスチックコンポジット材料の

開発が出来ると考え、本研究を立案した。 

 

 

２．研究の目的 

 本研究では（１）澱粉の低結晶化技術の可

能性をセルロースに対して確認すること、

（２）（１）の手法で得た改質セルロースと

汎用プラスチック材料の機能性を明らかに

することを目的とした。これらを達成するこ

とで、最終的にはセルロースが高度にプラス

チック中に分散し、強度劣化の少ない「低環

境負荷型バイオプラスチック」が得られるこ

とが期待される。具体的には、（１）に関し

ては、すでに申請者が有する澱粉非晶化技術

をセルロースへの応用可能かどうかを検討

する。さらに、（２）では、（１）で得られた

低結晶性セルロースとプラスチック材料と

のコンポジット化を行い、機械的物性への影

響を明確にする。 

 

３．研究の方法 

（１）試料 

セルロース試料はヒノキのチップを用いた。 

混練するマトリックスポリマーは、ポリプロ

ピレン(プライムポリマー社製E105GM、以下

PP)を用いた。ブレンドする各セルロース試料

の結晶性は、理学社製RINT2200を用いて広角X

線回折測定により評価した。 

 

（２）低結晶性セルロースの作成 

 申請者の開発した澱粉用の加熱・せん断型

粉砕装置を用いて得た。セルロースの結晶状

態は、広角 X線回折測定（理学電気製 RINT2000、

以下 XRD 測定）、示差走査熱量測定（TA 

Instruments 社製 Q100、以下 DSC測定）によ

り評価した。比較として結晶性セルロースも

用意した。 

 

（３）セルロース/プラスチックコンポジット

材料の調整  

 試料の混錬には、ラボプラストミル(東洋

精機社製 4C150)を用い、木粉を PP に対して

5、10、25、50 wt%添加し、混練した。混練

条件は、温度 180 oC、回転数 80 rpmで 10 分

間混練し作製した。引張試験用ダンベル型試

験片は、プレス機(東洋精機社製 MINI TEST 

PRESS10)を用い、プレス温度 190oC、10 分間

プレスすることで作製した。 

 

４．研究成果 

（１）セルロース試料の結晶状態の確認 

 Fig.1 に粉砕温度を変えて粉砕されたヒノ

キの XRD 測定結果を示す。Fig.1 より、特徴



的な結果として、0℃〜15℃という比較的低

温域において明らかに結晶由来の回折ピー

クが弱まる事が確認できた。この結果は、申

請者がすでに明らかにしている澱粉の結果

と相反する結果であり、申請者の手法による

セルロースの低結晶化の可能性が示された。

本手法により得られた改質セルロースを用

いてプラスチックとのコンポジット化を試

みた結果は次節に示す。具体的には、PP/セ

ルロースコンポジットの機械的性質に与え

るセルロースの結晶化度の影響を明らかに

した結果を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（２）セルロース／ポリプロピレン（以後 PP

と略）コンポジット材料の物性 

 Fig.2にマトリックス PP及び PP/セルロー

スコンポジット材料の一軸引張試験結果を

示す。セルロースの添加量は 10wt％とした。

また、図中の UC および ACはそれぞれ、高結

晶性、低結晶性セルロースを指す。また、

Fig.3 には、Fig.2 より得られた PP/UC およ

び PP/ACコンポジットの降伏応力および破断

ひずみを示す。 

 Fig.2から、PP単体では降伏後、延性的な

性質を示し、破断ひずみは約 100％程度の値

を示すことが分かる。 

 これに対し、Fig.2、Fig.3 に示された PP

に UC、ACを添加した系は PP と比較し、降伏

応力には大きな違いは見られないものの明

らかな破断ひずみの減少が見られた。特に注

目すべき点は、UC と AC 間の添加効果に差が

見られないことである。この結果は、PPに対

する添加効果にはセルロースの結晶性の違

いは大きく影響しないことを意味している。

これらの結果から、無極性樹脂である PP へ

の添加においては、セルロースの添加効果は

小さいことが分かった。 

 Fig.4 に PP/UC および PP/AC の試験後の試

料の SEM 写真を示す。両者の試験片の断面に

は複数のボイドが観察される。具体的には、

PP/UC においては、フィラー状のセルロース

が引き抜かれた後のボイドがマトリックス

樹脂に観察される。さらに PP/AC においても

粉末状のセルロースが引き抜かれたとみら

れるボイドが複数観察された。このことから、

マトリックス樹脂である PP と UC,AC 間の界

面での親和性が高くないことが示唆される。 

 低結晶性セルロースである AC では、分子

鎖中に存在する水酸基(以後 OH 基と略す)同

士に存在する分子内水素結合が弱いと考え

られ、よりマトリックス樹脂との界面での親

和性に優れることが期待された。今回用いた

マトリックス樹脂は分子内に極性基を有し

ない PP を用いているため、セルロースの結

晶化度の違いによる添加効果が明確に現れ

なかったと考えられる。今後の課題として、

ポリエチレングリコール(PEG)に代表される

ような相溶化剤の添加や無水マレイン酸変

性 PP の添加を行うことで、低結晶性セルロ

ースの添加効果が明確に現れると期待され

た。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.2 PP／セルロースコンポジット材料の

引張試験における降伏応力 

Fig.1ヒノキ粉の広角 X線回折測定
結果（図中の温度は粉砕温度） 
 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.3 PP／セルロースコンポジット材料の

引張試験における降伏応力及び破断ひずみ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4 PP/UCおよび PP/ACの断面 SEM観察結

果(引張試験後) 

 

 

（３）まとめ 

 本研究の結果から、澱粉非晶化装置を応用

することでセルロースの低結晶化の可能性

を示すことが出来た。さらに、汎用樹脂であ

る PP の一軸引張特性に与える低結晶性セル

ロースの添加効果を検討した。その結果、UC、

AC を添加することで系が脆性的になった。セ

ルロースの結晶化度の影響は、明確には現れ

なかった。今後、相溶化剤を添加するなどよ

り、セルロースの結晶化度の影響が明確に現

れることが考えられる。 
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