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研究成果の概要（和文）：本研究では，表面加工装置を構築した後，ポリ乳酸ならびにポリブチレンサクシネー
ト，セルロース系グリーンコンポジットのマイクロプラスチック(MP)モデルを作製した。さらに，作製したMPモ
デルを用いた評価法により紫外線を照射したMP表面の形状および分子レベルの変化を合わせて検討できることが
分かった。また，本研究において対象とした充填材はグリーンコンポジットおよび高分子複合材料の微細化を促
すことが分かった。さらに，それらの微細化の過程は充填材毎に異なることが示唆された。

研究成果の概要（英文）：In this study, microplastic (MP) models of polylactic acid, polybutylene 
succinate, and cellulosic green composites were fabricated after the construction of a surface 
processing system. The experimental system using the MP model allows us to study both the 
morphological and molecular changes of the UV-irradiated MP surface. It was also found that the 
fillers targeted in this study promote the miniaturization of green composites and polymer 
composites. Furthermore, the process of miniaturization in these composites was suggested to be 
different for each filler.

研究分野：材料力学，生体力学

キーワード： グリーンコンポジット　マイクロプラスチック
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究における成果はマイクロプラスチックの発生リスクを考慮したグリーンコンポジットの開発に繋がると考
えられる。さらにグリーンコンポジットの開発および普及は農業廃棄物および林業廃棄物を資源化するため，一
次産業の活性化および多様化に寄与することが期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 農業廃棄物および林業廃棄物から回収される繊維および微粒子を生分解性プラスチックに充
填した複合材料はグリーンコンポジット（GC）と呼ばれる。GC の開発および普及は，農業廃棄
物および林業廃棄物を資源化するため，一次産業の活性化および多様化に繋がると考えられる。
さらに，現在，石油由来プラスチックのマイクロプラスチック（MP）化が課題となっているため，
GC の需要はさらに加速すると考えられる。一方で GC の MP 化における理解は限定的な範囲に留
まっている。 
 
２．研究の目的 
本研究では，GC の MP 化における充填材の影響を明らかにすることを目的とする。そのため，
加工装置を用いて GC の MP モデルを作製するとともに，GC の劣化過程における表面形状および
充填材と母材界面の変化を評価する。 
 
３．研究の方法 
（1）試験片の作製 
本研究では，複合材料の母材としてポリ乳酸（PLA），ポリブチレンサクシネート（BioPBS），
ポリプロピレン（PP）の各ペレットを用意した。また，充填材はセルロース，セルロースナノフ
ァイバー（CNT），リグノセルロースナノファイバー（LCNT），シリカを用いた。各高分子ペレッ
トと充填材の複合化には２軸混練機を用いた。その後，複合材料ペレットから平板試験片ならび
にダンベル形試験片，短冊形試験片を作製した。 
 
（2）引張試験 
引張試験により GC および高分子複合材料の力学特性を評価した。その結果をもとに紫外線を
照射する GC および高分子複合材料を選定した。 
 
（3）表面加工装置の構成および実験モデルの作製方法 
 MP モデルの作製に用いた表面加工装置は，スライダック，リニアアクチュエータ，マイクロ
ヒーター，熱電対，紙やすりから構成した。MP モデルとなる微細繊維の形成方法は，短冊状試
験片に紙やすりを接触後，試験片表面を溶融する。その後，紙やすりを引き上げて試験片表面に
伸長した微細繊維を形成した。形成条件は紙やすりを引き上げる距離および速さとした。また，
予め表面をエンボス加工した短冊状試験片においても微細繊維の形成を検討した。 
 
（4）グリーンコンポジットへの紫外線の照射 
紫外線ランプの直下に切り出した各試料を配置して紫外線を照射した。 
 
（5）試料表面の観察および濡れ性の評価 
紫外線を照射した各試験片の表面はデジタルマクロスコープおよび電子顕微鏡を用いて観察
した。また，各試料表面における濡れ性はθ/2法により評価した。 
 
４．研究成果 
（1）グリーンコンポジットおよび高分子複合材料の力学特性 
PLA を母材とし，CNT および LCNT を充填した GC，ポリプロピレンにシリカを充填した高分子
複合材料は母材に比べて降伏応力および弾性率が同等もしくは高くなった。 
 
（2）MP モデルの作製 
 図 1 に BioPBS の MP モデルを示す。MP モデルとなる微
細繊維は先端に向かって，繊維径が徐々に細くなる形状
であった。また，微細繊維はエンボス加工により形成した
凸部において形成されていた。したがって，凸部の配列に
よって，微細繊維の形成位置を調整できることが分かっ
た。 
 図 2に PLA の MP モデル（エンボス加工無）における加
工条件と繊維径の関係を示す。結果として，加工条件によ
って微細繊維の平均繊維径を調整できること，図 3 に示
すように先端径 5μmまでの微細繊維を形成できることが
分かった。また，GC における MP モデルの作製も可能であ
った。さらに，充填材の充填率が高い GC の MP モデルで
は，充填材の濡れ性が MPモデル表面の濡れ性に影響する
ことが分かった。 

図 1 BioPBS の MP モデル 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（3）試料表面の形状変化 
図 4に CNTを充填したGC表面
の電子顕微鏡画像を示す。CNT を
充填したGCの表面は紫外線の照
射時間にともなって凹凸が顕著
となった。さらに CNT の充填量
が増加するにともなって，試料
表面の凹凸が増加した。また，
LCNT を充填した GC においても
紫外線の照射時間にともない表
面の凹凸が増加した。LCNT と
CNT による相違は見られなかっ
た。したがって，紫外線劣化にと
もなう CNT 系 GC の微細化は充填材によって促進されることが分かった。一方，デジタルマイク
ロスコープを用いた巨視的な表面観察では，CNT および LCNT を充填した各 GCにおいて紫外線の
照射時間にともなった変化はほとんど見られなかった。このことから，スケールの異なる観察が
GC の劣化過程の評価に重要であることが分かった。また，シリカを充填した PP複合材料では紫
外線劣化にともなってシリカ周囲にき裂が発生していた。さらに，シリカの充填量が増加するに
ともないき裂が増加した。したがって，CNT と同様にシリカの充填は複合材料の劣化に伴う微細
化を促進すると考えられる。一方，劣化した表面における形状の特徴から CNT とシリカでは微細
化を促進する過程は異なることが示唆された。また，本研究では，各試料の表面において形状変
化が顕著となる紫外線の照射時間を明らかにした。 
 
（4）MP モデルの変形 
MP モデルに紫外線を長時間照射した結果，一定のサイズ以下の MP モデルにおいて変形が見ら
れた。その変化は FT-IR による分子構造の評価を踏まえると，分子レベルの変化に起因すること
が分かった。このことから，紫外線の照射による GCの微細化を検討する際，サイズの異なる MP
モデルを用いることが重要であることが示された。また，MP モデルを用いることで表面形状の
変形と分子構造を合わせて検討できることが明らかとなった。  
 
（5）表面劣化にともなう濡れ性の変化 
PLA 試験片表面は紫外線劣化にともなって親水性が顕著となった。一方，CNT を充填した GCで
は，紫外線劣化にともなって材料表面の濡れ性に充填材の濡れ性が反映されることが分かった。
また，LCNT を充填した GC の濡れ性においても同様であった。したがって，セルロース系 GC で
は微細化にともなって，母材とは異なった濡れ性の変化を示すことが分かった。 
 
 以上から，本研究では表面加工装置を用いて MP モデルを作製するとともに GC の微細化にと
もなう表面形状および諸特性の変化を評価した。結果として，充填材が GC の微細化に促進する
こと，さらに充填材毎にその促進機構が異なる可能性が示唆された。本研究では，紫外線の劣化
にともなう GC の微細化に着目したが，紫外線以外の外部刺激についても今後検討する予定であ
る。 
 

図 2 PLA の MP モデル（エンボス加工無）
における加工条件と繊維径の関係 

図 3 PLA の MP モデルにおける 
先端形状 

図 4 CNT を充填した GC表面の電子顕微鏡画像 

（a）紫外線照射前 （b）紫外線照射後 
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