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研究成果の概要：木粉を溶媒と酸触媒を使って液化することにより、ポリオールを製造し、そ

れにイソシアネートを混ぜることにより液化木粉樹脂を製造する。樹脂の使用用途としては木

質系のポーラスコンクリートやレジンコンクリートの結合材などを想定している。液化木粉樹

脂自体の研究は国内外で行われているが、土木材料としての適用例はあまり見られず、構造設

計などで問題となる長さ変化に関する研究はほとんどない。本研究では、針葉樹である杉と広

葉樹である白樺を使って、樹脂の製造に関する研究から始め、出来上がった樹脂の長さ変化を

測定することを目的とした。その結果、杉と白樺では液化に要する時間が異なること、線膨張

係数が異なること、杉由来樹脂は白樺由来樹脂に比べて、加湿状態における膨張が小さく、除

湿状態における収縮が大きかったなど、原料によって性状が異なることが判明した。 
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１．研究開始当初の背景 

社会的背景として､地球温暖化防止や環境
保全の点だけではなく､原油高などの経済的
な点においても、植物性由来（バイオマス）
の製品が見直されており､急速に技術革新が
進んでいる｡当然、この流れは建設材料の分
野でも無視できる流れではなく、積極的に取

り入れなくてはならない。申請者はこれらの
社会的要望の実現と資源の有効活用の点か
らも考えて、未利用率が高い間伐材（杉・白
樺）に着目し､これらのおが屑を使用し､液化
処理を行うことにポリオールを製造し、イソ
シアネートを混ぜることより､ポリウレタン
結合を主体とする結合材（樹脂）を製造する｡
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この液化木粉樹脂の開発のその他の利点と
しては､間伐材を焼却処理するよりコストが
安いことやセメントの製造と比べて燃料コ
ストが安いなどが挙げられる｡また､とうも
ろこしからプラスチックを製造する技術な
どに比べると､食料を原材料としていないの
で､その食料自体を食料と製品の原料に分か
れての争奪戦を行わなくて済むことが挙げ
られる｡現在､食料の大幅増産が困難なこと
や人口問題などから鑑みるとこれは大きな
利点といえる｡さらに、バイオマス製品なの
で自然との調和性が高いこともその利点と
して上げられる。 

本研究で扱う液化木粉樹脂の使用用途と
しては現在のところ木材チップを集積させ
た平板製造の際の接着剤、木質系のポーラス
コンクリートの結合材などを想定している。
しかしながら、ポリウレタン結合により接着
効果を発揮する点からいうと、レジンコンク
リートの結合材、コンクリート構造物の補修
材、構造物の補強に使用する連続繊維シート
などの接着剤としての用途拡大も視野に入
れている。 

液化木粉樹脂自体の研究は国内外で広く
行われているというわけではないが、製造す
る技術は図１のように確立されている 1)。ま
た、十分ではないが接着強度や引張強度など
の力学的特性は行われているものの、その他
の物性に関しての研究は新しい材料ゆえに
ほとんど行われていないのが現状であり、デ
ータ収集から始める必要がある。そのうちの
一つとして、長さ変化が上げられる。特に、
ポリウレタン結合で問題になるのが、吸水し
た場合の膨潤であり、乾燥した際に収縮する。
このような長さ変化はレジンコンクリート
やポーラスコンクリートでは内部欠陥につ
ながることもあり、性状の把握と共にその改
善法を検討する必要があると考えられる。申
請者にとって長さ変化に関する研究はセメ
ント・コンクリートの分野で研究を行ってお
り、その手法が適用できると考えて本研究の
着想に至った。 
２．研究の目的 
（１） 杉と白樺の液化性状の検討 
 針葉樹である杉と広葉樹である白樺を液
化する際の性状の検討を行う。 
（２） 樹脂の力学的特性 
 本研究の樹脂は既往の研究と比べて、コス
ト削減や製造の際の副産物減量のため、不純
物を取り除かない樹脂を製造する。したがっ
て、樹脂の力学的特性を検討する必要がある。 
（３） 長さ変化の測定 
 目的（１）と（２）を達成した後、本研究
の最終目的である液化木粉樹脂の長さ変化
を測定し、その特性を検討する。 
 
 

 
図 1 液化木粉樹脂の製造法 

 
３．研究の方法 
（１） 使用材料 
 液化木粉樹脂の原料として，木粉，溶媒と
してグリセリンとポリエチレングリコール
（平均分子量４００）（以下，PEG400)の混合
液，酸触媒として硫酸を使用した｡木粉は，
広葉樹である北海道産白樺と針葉樹である
秋田県産杉を使用した｡また，白樺は FSC の
認証を受けた割り箸の製造の際に発生する
おが粉，杉は間伐材を破砕したものを使用し
ており，いずれも利用率の低いバイオマスを
使用した｡なお，主剤製造の際，木粉は 2mm
のふるいに掛けて，通ったものを使用した｡ 
 木粉に関しては，元素分析を北海道大学機
器分析センターで行っており，その結果を表
１に示す｡ 
 

表１ 木粉の元素分析結果 
 

 C H N O Ash 

杉 50.2 6.2 0.1 42.7 0.8 

白樺 50.2 6.4 0.1 42.4 0.9 

 
 
 硬化剤は，ポリメリックメチレンジフェニ
レンジイソシアネートを使用しており，NCO
の含有率は 30.9%だった。 
（２） 主剤の合成条件 
 白樺・杉にかかわらず，木粉を 60g使用し，
溶媒としてグリセリンと PEG400 を 1:9 の割
合で 180g 使用し，酸触媒として 5.4g の硫酸
を使用することにより，木粉を液化して主剤
を製造した｡既往の研究 4)では，合成温度を
150℃で液化していたが，予備実験の結果，
白樺の液化ができなかったので，合成の温度
は 175℃とし，合成時間を検討した｡なお，木
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粉は105℃で24時間乾燥させたものを使用し
た｡ 
（３） 滴定試験 
 本研究の液化液化木粉樹脂はポリウレタ
ン系の樹脂である｡ポリウレタンの強度など
の力学的特性は[NCO]/[OH]比の影響が大き
いことが知られている。[NCO]に関しては，
含有率から計算し，筆者らが製造した主剤は
滴定試験において[OH]を算定することとし
た｡ 
 滴定試験法は既往の研究 2)を参考に，以下
のように行った｡ 
ａ．水酸基価 
① 200mlのビーカーに1.0gの LWと 20mlの
フタル酸試薬を入れ，110℃で 20分加熱する。
なお，フタル酸試薬の内訳は無水フタル酸
150g，イミダゾール 24.2g，ジオキサン 1000g
である。 
② ①に 50ml のジオキサンと 25ml の蒸留水
を加える。 
③ ②を 2M 水酸化ナトリウムで当量点まで
滴定する。 
④ 以下の式を使って水酸基価を算定する。 
 

OH Number=
W
NAB 1.56)( ×−

+acid Number 

     (1) 

ここで、A:主剤の滴定試験で当量点までの水
酸化ナトリウムの量(ml)、B:ブランクの滴定
試験で当量点までの水酸化ナトリウムの量
(ml)、N:水酸化ナトリウムの濃度(M)、W:主
剤の量(g) 
ｂ．酸価 
① 200ml のビーカーに 2.0g の LW，80ml の
ジオキサンと 20ml の蒸留水を入れる。 
② ①を 0.2M 水酸化ナトリウムで当量点ま
で滴定する。 
③ 以下の式を使って酸価を算定する。 
 

Acid number = 
W
NBC 1.56)( ×−   (2) 

 ここで，C：主剤の滴定試験で当量点まで
の水酸化ナトリウムの量(ml) 
（４） 樹脂の製造 
 前述しているとおり，樹脂の力学的特性は
[NCO]/[OH]に大きく影響されることが知ら
れており，本研究では[NCO]/[OH]をパラメー
タとして樹脂を製造することとした｡ 
 本研究の液化木粉樹脂は，図２に示される
ように、主剤の水酸基と硬化剤のイソシアネ
ート基の反応の他に，主剤に含まれる水とイ

ソシアネート基の反応が考えられる 3)ので，
水の含水率を補正しなくてはならない｡した
がって，以下の式から配合を決定した｡ 

LP
w

PMDIPMDI W
COHNumberWMOHNCO )
10018

2
1.56

/(]/[][ +=  

    (3) 
 

(a)ウレタン結合 
 
 

(b)ウレア結合 
図２ 化学結合 

 
 なお，含水率の測定は，ハロゲンランプを
使った加熱乾燥式水分計を使用した｡ 
 樹脂の製造は，式(3)から導き出した主剤
と硬化剤の量を室温で 10 分間，1200 回転の
攪拌機で練混ぜを行い，型枠に打設した後に，
温度 25℃・相対湿度 60%の恒温恒湿槽に設置
した｡材齢１日で脱型し，材齢７日まで恒温
恒湿槽で養生し、後述する引張試験、線膨張
係数の測定、長さ変化の測定に使用した｡ 
（５） 引張試験 
 樹脂の引張試験は JIS K 7113 に準拠して
試験を行った｡供試体サイズは図３に示すと
おりで，載荷速度を 2mm/min に設定し、3 本
の供試体の平均値をとった｡ 
 
 

図３ 供試体寸法 

 
 
（６） 膨張係数の測定 
 樹脂の線膨張係数は引張試験と同等の供
試体を使用し、ひずみゲージを使用して測定
した。温度履歴は図４に示すとおりであり、
線膨張係数は３供試体の平均から算定した。 
（７） 長さ変化の測定 
 樹脂の長さ変化も引張試験と同等の供試
体を使用し、ひずみゲージを使用して測定し 

R'-OH+R-N=C=O R-NH-C-OR'

O

2 R-N=C=O + H2O R-NH-C-NH-R

O
+ CO2



 
図４ 温度履歴 

 
た。温度は２５℃一定とし、湿度を６０％→
７０％、７０％→８０％、８０％→７０％、
７０％→６０％と変化させ、それぞれひずみ
の変化が微小になったところで測定を終了
した。なお、ひずみは３本の供試体の平均値
を取った。 
 
４．研究成果 
（１） 主剤の合成 
 主剤の合成過程を図５に示す｡図５(a)の
ように，ビーカーに溶媒と触媒，木粉を入れ，
オイルバスで 175℃にて熱し，時間経過と共
に図５(b)のように，木粉の黒色化が始まる｡
その黒色化が進行していくと，木粉自体の液
化が進行していき，図５(c)のような主剤が
完成する｡ 
 白樺と杉では，図５(b)から(C)へとの木粉
の黒色化が全体に広がる時間が異なること
が合成条件の検討をしている際に判明した。
白樺の方が杉よりも黒色化が全体に広がる
のが遅く，結果的には木粉の液化がその分遅
れるので合成時間が長くなった｡ 
 

   

(a)加熱前   (b)加熱中   (c)液化後 

 
図５ 木粉の液化過程 

 
 本研究では検討の結果，杉を 55 分間，白
樺を 85分間合成することとした｡杉を白樺の
合成時間に合わせることも検討したが，杉を
85 分間合成した場合，主剤の粘性が大きくな
り，取り扱いが難しくなる点やその主剤で樹
脂を製造した際に，樹脂が大きく膨潤し引張
強度の低い樹脂が出来上がるなどの傾向が
見られたため，本研究では合成時間を樹種で

変えることとした｡ 
 針葉樹である杉と広葉樹である白樺の合
成に必要な時間が異なる理由として，それぞ
れの化学組成が異なることが挙げられる｡木
の主成分 4)として，セルロース，ヘミセルロ
ース，リグニンが挙げられ、化学変化を受け
やすい順として、リグニン、ヘミセルロース、
セルロースとなっている。つまり、液化は化
学変化の受けやすい順に液化していくと考
えられており、リグニンが木粉の液化に与え
る影響が大きいと考えられる。リグニン自体
は非常に複雑で分子構造を解明するのは困
難であるが，一般的に図６に示すとおり，リ
グニンを構成しているその基本単位が針葉
樹と広葉樹では異なることが知られている｡
つまり，図に示されているように，針葉樹で
はオルト位に一つ，広葉樹では両オルト位に
メトキシル基が芳香核水酸基に付いている
点が合成時間に影響しているものと推察さ
れる｡ただし，木粉の液化過程は既往の研究
においてもほとんど明らかになっていない
部分であり，今後液化過程についての研究が
必要と思われる｡ 
 
 

(a)針葉樹    (b)広葉樹 
 
図６ リグニンの基本単位である p-ヒドロ
キシルフェニルプロパン構造 
 
（２） 滴定試験 
 滴定試験の結果を表２に示す｡このように
示されるように，滴定試験による水酸基価は，
合成時間や樹種が異なるにもかかわらず，杉
と白樺ではほぼ同じという結果になった｡ 
（３） 樹脂の製造 
 主剤の含水率の結果を表２に示す｡この表
に示されるように，主剤の含水率は，合成時
間が長くなるほど，含水率が低下しており，
水が蒸発しやすい条件の方が低くなってい
るので，理に適った結果と言える｡ 
 以上の結果より，式(3)を使用して樹脂の
配合を表３のように決定した｡また，
[NCO]/[OH]=1.0 の樹脂を製造した場合，杉と
白樺では主剤と硬化剤の配合が異なるので，
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それぞれ同じ量の主剤と硬化剤の量を使用
した供試体も作成した｡ 
 

表２ 主剤の物性 
 

 OH Number 含水率 

杉 200 3.26 

白樺 197 2.69 

 
表３ 樹脂の配合表 

 

 [NCO]/[OH] 主剤(g) 硬化剤(g)

杉 A 1.0 30.0 29.4 

白樺 A 1.0 30.0 26.4 

杉 B 0.9 30.0 26.4 

白樺 B 1.1 30.0 29.4 

 
（４） 引張試験 
 引張試験の結果を図７,８,９に示す｡図７
に示されるように，[NCO]/[OH]が大きくなる
と，杉･白樺共に引張強度が大きくなった。
図８に示されるように，弾性係数が杉では
[NCO]/[OH]が大きくなると下がるなどして
おり，どのような傾向にあるかは判別しにく
いという結果になった｡図９に示されるよう
に，破断伸度のおいては[NCO]/[OH]が大きい
ほど，破断伸度が大きいという結果になっ
た｡ 
 

図７ 引張強度 

 

（５） 線膨張係数 
 線膨張係数の測定結果から線膨張係数は、
杉由来の樹脂は 61×10-6／℃、白樺由来の樹
脂は 52×10-6／℃となった。 
（６）長さ変化 
 長さ変化の測定結果を図１０に示す。この
図に示されるように、杉由来の樹脂の方が白
樺由来の樹脂に比べて加湿状態での膨張は

小さく、除湿状態での収縮は大きくなった。 
 

図８ 弾性係数 

図９ 破断伸度 
 

 
図１０ 長さ変化 
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