
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

３２６１３

基盤研究(C)（一般）

2015～2013

総植物由来原料を用いた天然繊維強化エンプラ系複合材料の創製

The development of the natural fiber reinforced engineering plastic biomass 
composites based on all plants-derived materials

３０４３９２６０研究者番号：

西谷　要介（Nishitani, Yosuke）

工学院大学・工学部・准教授

研究期間：

２５４２０７３５

平成 年 月 日現在２８   ６ １０

円     3,200,000

研究成果の概要（和文）：本研究は，エンジニアリングプラスチック（エンプラ）に匹敵する性能を有する総植物由来
原料を用いた天然繊維強化エンプラ系複合材料の創製を目的に検討したものである．マトリックス樹脂としてトウゴマ
由来のポリアミドを，強化繊維としては麻繊維を用いた複合材料をベースに，植物由来の熱可塑性エラストマーの添加
，また麻繊維の表面処理としてアルカリ脱脂やシランカップリング剤の種類，さらには表面処理方法，溶融混練時の材
料投入法などを検討することで，麻繊維の分散性や樹脂と繊維間の接着性を向上させ，高性能な総植物由来原料を用い
た天然繊維強化エンプラ系複合材料を創製できることを明らかにした．

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is to develop the natural fiber reinforced biopolymer 
composites based on all plants-derived materials for new engineering materials having a performance 
comparable to engineering plastics. The materials used were hemp fiber reinforced plants-derived 
polyamide 1010 biomass composites. Plants-derived polyamide 1010, which was obtained from plants-derived 
castor oil, was used as the matrix polymer. The effect of the addition of plants-derived thermoplastic 
elastomer, the type of alkali treatment, the type of silane coupling agent, the type of surface treatment 
method, and the processing sequence in melt-mixing on the various physical properties of these biomass 
composites was investigated. It was found that the dispersion of hemp fiber and the interfacial adhesion 
between fiber and polymer are improved. It follows from these results that it may be possible to develop 
the new engineering materials with high-performance.

研究分野： 工学

キーワード： バイオマス　複合材料・物性　材料加工・処理　グリーンコンポジット　表面処理　エンジニアリング
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 近年，地球温暖化や資源枯渇などが叫ばれ
ている中，省エネルギーや CO2 削減のため，
機械・装置などの小型・軽量化が進んでおり，
特に，それらに用いられている材料に対する
要求性能も厳しくなっている．そのため，金
属材料に替わり，樹脂をはじめとした高分子
材料やそれらをベースとした高分子系複合
材料が多く利用されている．しかしながら，
高分子系複合材料のベースとして使用され
ている樹脂のほとんどは石油（化石資源）由
来の材料であり，バイオマスなどの再生可能
資源由来の原材料にシフトしていかなけれ
ば，将来の資源枯渇の問題になることが予想
される．これまでにも，ポリ乳酸などをはじ
めとしたバイオマス原料を用いた高分子系
複合材料の開発が多く検討されてきた(1)．こ
れらの原材料は植物由来であるため，環境負
荷低減は実現できる可能性はあるものの，得
られた複合材料の物性，特に強度・弾性率・
衝撃・摩擦摩耗特性などの機械的性質や耐熱
性などが，一般的な熱可塑性樹脂系複合材料
に比べて著しく低く，実際の機械や部品など
への適用が難しいという欠点がある．したが
って，機械的性質や耐熱性がより高性能な植
物由来材料系複合材料の開発が望まれてい
ることは明らかである．同時に，将来のエネ
ルギー問題や食糧問題を考慮すると，需要競
合が予想される可食植物ではなく，非可食植
物を原料とすることも望まれているため，同
時にこれらの問題を解決する必要がある．こ
れらの問題点を解決するためには，(1)植物由
来樹脂をベースとした複合材料用マトリッ
クス樹脂の開発，特に，非可食植物をベース
とした材料で考えること，(2)強化繊維である
天然繊維の分散制御技術の確立，および(3)
天然繊維および樹脂間の接着性などの界面
制御技術の確立，の３つが必要である． 
  
２．研究の目的 
 本研究は，強化繊維および樹脂材料ともに
植物由来の原料を用いて，実際の機械材料と
して多用されているエンジニアリングプラ
スチック（エンプラ）に匹敵する性能を有す
る高性能なエンプラ系複合材料を創製する
ことを目的とし，マトリックス樹脂として非
可食植物であるトウゴマを原料としたポリ
アミドを，強化繊維としては麻繊維などの天
然繊維を用いた総植物由来の天然繊維強化
エンプラ系複合材料の創製について検討す
る．具体的には，(1)植物由来ポリアミドをベ
ースとした複合材料用マトリックス樹脂の
開発，(2)天然繊維の分散制御技術の確立，お
よび(3)天然繊維/樹脂間の界面制御技術の確
立，の 3 点を目的とする． 
 
３．研究の方法 
(1)植物由来ポリアミドをベースとした複合
材料用マトリックス樹脂の開発としては，非
可食植物であるトウゴマを原料とした植物

由来ポリアミド 1010（PA1010）をベース材料
とし，植物由来原料から精製した植物由来熱
可塑性エラストマー（TPE）をブレンド材と
し，二軸押出機を用いた溶融混練法によりポ
リマーブレンド化することで調整した．使用
した植物由来 TPE としては，ポリアミド 11
エラストマー（PA11E）および植物由来熱可
塑性ポリウレタン（TPU）の 2 種類である．
これらの専用マトリックス樹脂材料を評価
するために，麻繊維で強化した麻繊維強化植
物由来複合材料を成形して各種物性を評価
した．具体的には，予めアルカリ脱脂および
ウレイドシランカップリング剤を用いて表
面処理を施した麻繊維（HF）を，開発した複
合材料用マトリックス樹脂に，二軸押出機を
用いた溶融混練および射出成形により試験
片を製作して，引張り特性などの機械的性質
やすべり摩耗試験によるトライボロジー的
性質などを評価した． 
 
(2) 天然繊維の分散制御技術および天然繊
維/樹脂間の界面制御技術の確立の２つにつ
いては密接に関連しているため，次の 5点を
同時に検討した． 
①まずは，麻繊維強化植物由来ポリアミド
1010 複合材料（HF/PA1010）の各種物性に及
ぼすアルカリ処理の種類の影響について検
討した．具体的には，麻繊維の分散性や界面
接着性を向上させるため，水酸化ナトリウム
水溶液（NaOH）と亜塩素酸ナトリウム（NaClO2）
の2種類のアルカリ水溶液を用いて麻繊維の
表面処理を行い，HF/PA1010 バイオマス複合
材料を前述した溶融混練法により調整し，各
種物性を評価した． 
②次に，麻繊維強化植物由来ポリアミド 1010
複合材料（HF/PA1010）の各種物性に及ぼす
表面処理の影響について検討した．具体的に
は，前述のアルカリ処理を施した麻繊維に，
アミノシランカップリング剤（A-1120），エ
ポキシシランカップリング剤（A-187），およ
びウレイドシランカップリング剤（A-1160）
による表面処理を施し，HF/PA1010 バイオマ
ス複合材料を前述した溶融混練法により調
整し，各種物性を評価した． 
➂さらに，麻繊維強化植物由来ポリアミド
1010 複合材料（HF/PA1010）の各種物性に及
ぼす表面処理方法の影響について検討した．
具体的には，麻繊維にシランカップリング剤
による表面処理方法として，スターラを用い
た処理方法，本研究費にて購入した自転公転
ミキサを用いた処理方法，およびディップコ
ータを用いた処理方法を検討した．ただし，
スターラを用いた処理方法および自転公転
ミキサを用いた処理方法については，乾式法
および湿式法の両者を，ディップコータを用
いた処理法については湿式法のみ検討した．
なお，処理液としてはウレイドシランカップ
リング剤を用い，前述と同様に HF/PA1010 バ
イオマス複合材料を前述した溶融混練法に
より調整し，各種物性を評価した． 



④次に，溶融混練法を用いた麻繊維強化植物
由来PA1010複合材料（HF/PA1010）において，
更なる麻繊維やブレンド材である植物由来
TPE の分散性などを改良するために，二軸押
出機を用いた溶融混練時における材料投入
手順の違いが各種物性に及ぼす影響を検討
した．具体的には，全ての材料を同時に投入
する 1 段階混練法の他に，2 種類の材料を投
入して混練した後に，もう 1種類を投入する
2 段階混練法など 5 種類の混練手順が各種物
性に及ぼす影響を検討した．5 種類の混練手
順を図 1に示す． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 5 種類の混練手順のイメージ図 
 
➄更なる高性能化のため，充填する麻繊維の
繊維長や充填量が麻繊維強化植物由来
PA1010 複合材料（HF/PA1010）の各種物性に
及ぼす影響を検討した．具体的には，麻繊維
の初期繊維長を 5，10，20 および 50mm に変
化させ，また麻繊維の充填量を 10，20 およ
び 30vol.%と変化させた複合材料を調整し，
各種物性を評価した． 
 
(3)開発した麻繊維強化植物由来ポリアミド
1010 複合材料（HF/PA1010）の麻繊維と樹脂
間の界面接着性，また麻繊維の分散性などを
確認するために，SEM を用いた材料内部構造
観察，FT-IR を用いた化学分析，および溶融
状態の動的粘弾性などのレオロジー的性質
を評価した． 
 
４．研究成果 
(1)植物由来ポリアミドをベースとした複合
材料用の専用マトリックス樹脂を開発する
ために，植物由来ポリアミド（PA1010）に 2
種類の植物由来の熱可塑性エラストマー
（bio-TPE）を添加し，さらに実際の複合材
料としての各種物性を評価するために，充填
材として天然繊維の 1種である麻繊維（HF）
を添加した 3 成分系複合材料（HF/PA1010 
/bio-TPE）を溶融混練法により調整した．そ
の代表的な結果として，図 2に同複合材料の
リングオンプレート型すべり摩耗試験によ
る比摩耗量と摩擦係数の関係を示す．図は左
下になるほど，低摩擦および低摩耗を示すた
め，良好な結果を示すものである．添加する
bio-TPE の種類により異なる傾向を示し，植
物由来熱可塑性ポリウレタン（TPU）よりも
植物由来ポリアミド11エラストマー（PA11E）
を添加した系の方が低い摩擦摩耗特性を示

すことを明らかにした．また，機械部材とし
て使用するための指標となる限界 pv 値の測
定結果を図 3に示す．図 2の摩擦摩耗特性と
同様に PA11E 添加した 3 成分系複合材料
（HF/PA1010/PA11E）が最も高い値を示した．
これらの結果から，PA11E を添加することで
摩擦摩耗特性をバランス良く向上させるこ
とが可能であり，トライボマテリアル向けの
高性能な植物由来複合材料の専用マトリッ
クス材料として最適であることを示した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 3成分系複合材料（HF/PA1010/bio-TPE）

の摩擦摩耗特性 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 3成分系複合材料（HF/PA1010/bio-TPE）

の限界 pv値 
 
(2)天然繊維の分散制御技術と天然繊維/樹
脂間の界面制御技術の確立を目的に，麻繊維
強化植物由来ポリアミド 1010 複合材料
（HF/PA1010）を例にとり，まずはアルカリ
脱脂の種類が各種物性に及ぼす影響を検討
した．図4にアルカリ脱脂の種類がHF/PA1010
複合材料の引張り強さおよび比摩耗量に及
ぼす影響について示す．本図 4においては左
上になるほど，引張り強さは高く，比摩耗量
は低下するため，機械的強度と耐摩耗性を両
立した高性能な材料であることを示してい
る．アルカリ脱脂の種類としては，水酸化ナ
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トリウム（NaOH）よりも亜塩素酸ナトリウム
（NaClO2）の方が優れており，またアルカリ
脱脂の単独処理よりも，ウレイドシランカッ
プリング剤を併用した系が最もバランス良
く高性能化できることがわかる．この結果よ
り，HF/PA1010 複合材料の高性能化には，ア
ルカリ脱脂は NaClO2が優れていること，また
ウレイドシランカップリング剤を併用する
方がより効果的であることがわかった． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 HF/PA1010 複合材料の引張り強さおよ
び比摩耗量に及ぼすアルカリ脱脂の種類の

影響 
 
(3)次に，HF/PA1010 複合材料の各種物性に及
ぼすシランカップリング剤の種類の影響に
ついて検討した結果を報告する．図 5 に
HF/PA1010 複合材料の引張り強さおよび比摩
耗量に及ぼすシランカップリング剤の種類
の影響について示す．ただし，本図 5も，前
述の図4と同様に左上になるほど高性能化し
ていることを示している．シランカップリン
グ剤の種類により異なる傾向を示すものの，
ウレイドシランカップリング剤を使用した
ものが各種性能を最もバランス良く高性能
化できることを明らかにした． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5  HF/PA1010複合材料の引張り強さおよ
び比摩耗量に及ぼすシランカップリング剤

の種類の影響 
 

(4)更なる高性能な天然繊維強化エンプラ系
複合材料を開発するために，HF/PA1010 複合
材料の引張り強さおよび比摩耗量に及ぼす
表面処理方法の種類の影響を検討した結果
を図 6に示す．ただし，同図 6も左上になる
ほど高性能化を示している．表面処理方法の
種類により各種物性に及ぼす影響は異なり，
基本的にはスターラを用いた処理方法（L法）
よりも自転公転ミキサを用いた処理方法（P
法）およびディップコータを用いた処理法（D
法）の方が優れており，また各種処理方法と
も乾式法（Dry）よりも湿式法（Wet）の方が
優れていることがわかる．特に，引張り強さ
などの機械的性質の改質に優れる処理方法
は湿式法によるディップコータを用いた処
理方法（D-wet）であり，一方，摩擦摩耗特
性の改質に優れる処理方法としては，湿式法
による自転公転ミキサを用いた処理方法で
あった．つまり，使用目的に応じて，適切な
処理方法を選定する必要があることを示唆
している． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6  HF/PA1010複合材料の引張り強さおよ
び比摩耗量に及ぼす表面処理方法の種類の

影響 
 
(5)3 成分系複合材料（HF/PA1010/PA11E）の
更なる高性能化のため，二軸押出機を用いた
溶融混練時における混練手順の違いが各種
物性に及ぼす影響について検討した結果，混
練手順の違いにより，材料内部構造が変化す
るため，各種物性が変化することを明らかに
した．その代表的な結果として，図 7に溶融
時の複素粘度の温度依存性を示す．全ての材
料を同時に添加する 1段階混練法である A法，
および先に PA1010 と PA11E のポリマーブレ
ンドを調整した後に麻繊維（HF）を投入する
2段階混練法である D法に比べて，HFを 2回
溶融混練する AR 法，B法および C法の複素粘
度は低くなることがわかる．これは複合材料
中における麻繊維の分散状態やPA11E分散相
の形状が変化するためであり，これらを SEM
観察することで明らかにした． 
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図 7  3 成分系複合材料（HF/PA1010/PA11E）

複合材料の複素粘度の温度依存性 
 
(6)天然繊維強化エンプラ系複合材料の更な
る高性能化のため，HF/PA1010 複合材料の機
械的性質に及ぼす初期繊維長の影響につい
て検討した結果，各種物性に及ぼす初期繊維
長の影響としては測定項目により異なる初
期繊維長依存性を示すことを明らかにした．
代表的な結果として，図 8に HF/PA1010 複合
材料の曲げ特性に及ぼす初期繊維長の影響
を，また図 9に同複合材料のアイゾット衝撃
強さに及ぼす初期繊維長の影響を示す．曲げ
強さは初期繊維長の増加に伴い単調に上昇  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8  HF/PA1010複合材料の曲げ強さおよび

曲げ弾性率に及ぼす初期繊維長の影響 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 9  HF/PA1010複合材料のアイゾット衝撃

強さに及ぼす初期繊維長の影響 

し，曲げ弾性率も基本的には繊維長の増加に
伴い上昇するものの 10mm 以上では一定値を
示す．それに対して，アイゾット衝撃強さは
初期繊維長が 10mm で最大値を示し，測定項
目により異なることがわかった．つまり，使
用目的に応じて，適切な繊維長を選定する必
要があることを示唆している． 
 
(7)マトリックス樹脂として非可食植物であ
るトウゴマを原料としたポリアミドを，強化
繊維としては麻繊維などの天然繊維を用い
た総植物由来の天然繊維強化エンプラ系複
合材料の創製について検討した結果，上記
(1)～(6)を組み合せることで，実際の機械材
料として多用されているエンジニアリング
プラスチック（エンプラ）に匹敵する機械的
性質を有する高性能なエンプラ系複合材料
を創製できることを明らかにした．同時に，
本複合材料の創製に必要な天然繊維の分散
技術，および天然繊維/樹脂間の界面制御技
術の構築を行った．本研究で創製した複合材
料は，従来検討されてきた植物由来原料を用
いた複合材料に比べて，機械的およびトライ
ボロジー的性質に優れており，実際の歯車や
軸受などの機械部品への応用が可能な石油
由来のエンプラと同等以上の性能を有する
ことが最大の特徴である．このような総植物
由来原料を用いた天然繊維強化エンプラ系
複合材料は，世界的に見ても希少な成果であ
り，今後の更なる発展が期待される成果であ
る．本複合材料を更に高性能化するためには，
材料設計技術だけでなく，成形加工技術など
も組み合わせ，より高度な樹脂/繊維間の界
面接着性や天然繊維分散技術を構築する必
要があり，これらの研究が進展されることが
望まれる． 
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