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研究成果の概要（和文）： 

本研究課題では，製造時に自ら凝集しがちなセルロースの微細フィブリルを高分子系複合材料
の中で適した力学構造を持つ『第３の材料』として添加させ，低線膨張特性を有すると共に高
レベルな疲労耐久性を付与する事を目的とした．微細フィブリルを薄層化した樹脂液中に配し
せん断作用を利用すれば適切な分散ができると共に，添加繊維の相対的なサイズ差を利用して
材料内部に 3段階の階層部を作り，き裂防止による材料特性の改善が可能である事を示した． 

 
研究成果の概要（英文）： 

We developed novel technique to apply very thin additional fibers such as micro-fibrillated 

cellulose (MFC) to improve the mechanical fatigue properties with low thermal expansion 

of conventional composites based upon polymer as matrix and long fibers as main 

reinforcement, respectively. In fabrication, agglomeration of micro-fibrillated cellulose 

which was utilized as the “third material” in the liquid resin was adequately prevented by 

a dispersion technique with shear in very thin layer. The results showed that mechanical 

properties were improved by that hierarchy of reinforcement was created around the 

interphase due to the relative difference in scale between micro-sized fibers and reinforcing 

main fibers. 
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１．研究開始当初の背景 

環境問題に適応する新材料として，天然
繊維を強化繊維とし，天然のプラスチック
ス母材とする新材料（いわゆる天然由来の
高分子系複合材料）を先駆的に利用する事
は，環境問題を解決する手段となるだけで

はなく，我が国が，環境適応型材料の実用
技術の中で世界の中で大きなシェアを担
える分野であると信じる．しかしこの天然
由来の高分子系複合材料は一般に力学的
に貧弱であり，何かの機能的特長に特化し
て高機能化を模索しないと，広く既存の工
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業材料の置換品を目指すだけでは，その２
次的な代替品の域を出ない．この視点に至
らなかった段階では，一般の工業原料を使
う複合材料と比較して一般には劣る天然
由来の高分子系複合材料の機械的特性を
改善しようとして，多くの研究がなされて
きた．例えば強化繊維にある化学処理が施
されたり，高度で煩雑な過程をともなう予
加工を施す手法［例えば，特許公開
2003-226821］が提案されたりしている．
これらの方法は天然繊維に確実な強化能
力を付与できるが，天然由来の材料を作成
するために工業的な原料または薬品を使
用するとの矛盾を発生させる．本申請者も，
Ｈ17～Ｈ19 年度における「高充填竹繊維
強化熱可塑性樹脂グリーンコンポジット
の開発」（日本学術振興会，基盤研究(Ｂ)(一
般)，番号 17360053）の研究分担者として，
研究課題を通してこの基礎となる研究課
題に取り組み，竹の天然繊維を化学処理や
高度な機械加工なしに天然由来の高分子
系複合材料の強化繊維とできる手法を提
案して来た．しかし前述のように，広く一
般的な機械的特性の確保だけを目指して
は，材料開発における特化した先駆性を失
う事となる． 
ここで天然由来の代表的な新材料とし

て，セルロースの微細フィブリルがある．
これは，いわゆる草木から古典的な方法で
取り出されるミリメートル単位の大きさ
の「天然繊維」ではなく，数 10～数マイク
ロメータ，あるは数 100ナノメータ単位の
寸法を持つ微細繊維（フィブリル）である．
セルロースの微細フィブリルも木材から
精製する事ができ，天然繊維を使う高分子
系複合材料への機能付与を目指すには，適
した原材料である．このセルロース微細フ
ィブリルはその単体で見ると極めて剛性
や強度が高い材料であるだけではなく，熱
温度変化に対する線膨張変化が極めて低
い特長を持つ．この新材料を用いると，天
然繊維で強化される環境適応の基本構造
を持ちながら，天然由来の高分子系複合材
料に対して熱変形しない極めて安定的な
特性を付与できる可能性がある．しかしこ
のセルロース微細フィブリルは，その特徴
である微細化された形状を持つため，単位
質量当たりの比表面積が大きく，そのまま
単に複合材料中に投入しても，自ら凝集し
て，本来の付与すべき機能を発揮しない．
従って，適当な加工方法が必要である．こ
のような背景をもとに，本研究課題を遂行
した． 

 

２．研究の目的 

本研究課題では本交付期間内に得る成
果として，自ら凝集し本来の特長を発揮し

ないセルロースの微細フィブリルを，天然
由来の高分子系複合材料の中で適した力
学構造を持つ『第３の材料』として利用で
きる技術を確立する事を研究目的とした． 

 

３．研究の方法 

本研究課題では，天然由来な微細フィブ
リルをその高分子系複合材料の中に『第３
の材料』として使用する事を手段とした．
複合材料の強化材には，当初には天然繊維
の一種である竹またはジュート繊維など
を使用し．高分子系複合材料の母材には，
同じくトウモロコシ等の糖質から精製さ
れる天然由来のポリ乳酸を使用した．この
セルロースの『第３の材料』も同じく天然
由来であり，高分子系複合材料の環境適応
性を損なう事はない．この『第３の材料』
を材料本体の中で最適な分散配置を行う
事により，元々の天然由来材料の持つ社会
的利点を損なう事なく，新機能を付与する
事を本研究の特色とした．研究では特に，
微細フィブリルを単に添加するだけでは
なく，少量にて最適な機能を発現させるべ
く，適切な配置と分散を実現させ，材料の
持つ内力分担機構を変更させる事を具体
的手段とした．本研究は国内外で行われて
いるナノ複合材料に対する基本技術を環
境適応型高分子系複合材料の分野に応用
する応用研究であった． 

 
４．研究成果 
（１）研究の 1年目においては，微細フィブ
リルの凝集を適切に分断させ，樹脂液中で
分散させる基本技術を確立した．研究では，
高分子材料の中での微細フィブリルの，基
本的な分散特性を把握し，使用する天然由
来な微細フィブリルの高分子系複合材料
に対する添加量と機械的特性との関係を
示した．また添加する微細フィブリルを分
散させるための有効な手段とその手法を
明らかにした．具体的には，これを行うた
めの素材には，水分散系のポリ乳酸および
親水基を持つ竹繊維を母材ならびに主強
化材とし，水中分散させた微細フィブリル
を『第３の材料』のために使用するのが適
切である事を判断した．また微細フィブリ
ルの凝集化を防止して，母材中に添加した
微細フィブリルを良好に分散するために，
適量の純水を用いて薄層化する手法が適
当である事も示した．またこれにより得ら
れた材料を用いると，得られる複合材料の
破壊に要するひずみエネルギが特に向上
する事も示した． 

（２）研究の 2年目においては，微細フィブ
リルを少量に複合材料の主強化繊維であ
る天然繊維の周囲に適切に配置させ，強化
繊維の持つ内力分担機構を変更させる手



 

 

法を確立した．具体的には，使用した天然
繊維である竹繊維と親和性の高い水分散
系のポリ乳酸の中に微細フィブリルを分
散させ，適切な温度条件のもとで加圧成形
する事により，強化材として使用した竹繊
維と同質のセルロース成分が竹繊維の破
壊，すなわち脆性的なき裂発生を抑止する
ような安定性の高い材料系を実現した．ま
た具体的には，数μm の微細繊維を用いる
本条件の場合には，微細フィブリルの線膨
張係数が小さいため，薄層化した微細繊維
の分散膜の中にせん断応力の勾配を設け
る事が有効である事も示した． 

（３）研究の 3年目においては，分散化され
た微細フィブリル化セルロースを用いた
天然繊維強化複合材料を実際に作成し，そ
の力学的特性（強度および破壊じん性値）
の向上と，それを支配する破壊損傷機構の
改善を検証した．具体的には，本手法によ
って対象とした材料の臨界的な最大強度
の増加はわずかに増加するともに，一般に
天然繊維を用いる高分子系複合材料では
低いと言われる破壊エネルギを約 2 倍
（200%）に向上させる事ができた．本手法
によって微細フィブリル化セルロースを
適切に添加すると，特に繊維強度が低い天
然繊維を利用する複合材料の最終破壊を
支配するき裂進展が強化繊維の直前位置
に達し繊維／母材間の界面破壊を引き起
こすまでに至るまでの間に比較的大きな
変形が強化繊維の周辺にて許容され，その
結果としてき裂進展の経路付近で局所的
なひずみエネルギが分散化される事によ
りこれらの改善がもたらされるような力
学機構が存在する事も示唆できた．またこ
れらの改善手法は，天然繊維を強化材とす
る複合材料にだけではなく，カーボン繊維
などの汎用的な工業繊維を使う複合材料
でも応用可能である事がわかった． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 添加繊維が主繊維付近に生じる損傷
き裂の進展を抑制したモデル実験の例． 

 
（４）研究の 4年目においては，研究内容を
発展させ，天然のプラスチックス母材とす
る複合材料（いわゆる天然由来の高分子系
複合材料）だけではなく，汎用の高機能タ
イプの炭素繊維強化複合材料にも，本手法

を展開する事とした．特に強化繊維と母材
に添加する微細フィブリルとの破壊時の
力学的な干渉作用を明らかにし，安定した
機械的特性の改善を得られるような力学
条件を明確化した．研究では添加した微細
繊維が混在した材料をマクロに評価する
のではなく，単繊維と微細フィブリル含有
樹脂だけの干渉効果の基本特性を把握で
きるモデル試験法を模索し，その評価手法
を確立し，本研究で得られた効果の特徴付
けを定量的に行えるようにした． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 微細繊維の添加による疲労耐久寿
命の改善の一例． 

 
具体的には，フィブリルが存在する母材

中に生じる内部損傷き裂が強化繊維（いわ
ゆる主繊維）を横切る際のき裂進展抵抗を
定量化する検証実験を行い，その改善の効
果の原理に関する力学的に合理的な説明
モデルを提案した．なお現実の支配現象の
不安定性を決定するパラメータの本質的
定義にまでは至らなかったが，本研究にて
明らかにした改善の効果は，実際には複合
材料の強化繊維（いわゆる主繊維）が多数
に並列的に存在するが故に発現する考え
方も提案する事ができた． 
これらにより，セルロースに代表される

微細フィブリルを，繊維強化複合材料の耐
久特性を改善するための『第３の材料』と
して利用する際の基本技術とそれに関連
する力学的知見を提示する事ができた． 
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