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1．緒 言

　現在，地球規模 で 発生 して い る様 々 な環境問題 の うち，

複合材料 の 分野 に おい て も未解決 の 関連項 目が 挙 が っ

て い る．すな わ ち，従来使用 されて きた ガ ラ ス 繊維強化

プ ラ ス チ ッ ク は ，優れ た機械 的特 性 を有す もの の ，廃棄

の 際 に は そ の 特 性 が 処 分 を 困難 にす る た め 深 刻 な 問題

とな っ て い る．大 部 分 が 埋 め 立 て 処 分 に よ っ て 廃 棄 され

て い るが，非 分 解性 の た め環 境 に負荷 が か か る．こ の よ

うな 背 景 か ら ，
プ ラ ス チ ッ ク系 複合材料の 構成素材 をバ

イ オ マ ス に 置 き換 え る研究 ・技術開 発 に 関心 が 寄せ られ

て い る．中で も，高強度 天 然繊維を用い た グ リ
ー

ン コ ン

ポ ジ ッ トに 関わ る研究 ・技術 は その 最前線 に あ る 1）．

　本研究 で は，グ リー
ン コ ン ポ ジ ッ トの 広 範 な実 用 化 を

目指 して，代 表 的 な 高 強度 天 然繊維 で あ る ラ ミー麻 と熱

可 塑性 樹 脂 で あ るポ リプ ロ ピ レ ン （以 下，PP と略記 す る）

を複合化 させ たラ ミ
ー
麻1PP 複合材料を作製す る ととも

に ，こ の 材料 に 繰 返 し引張負荷処 理 を施 し，そ の 機械的

特性 を改善す る こ とを 目的 とす る．

　　　　　　 2．供試材料及び実験方法

2−L 供 試材料

強化材 は 雛 長 10  の ラ ミ
ー麻 繊締 国 雛   製）

を，母 材 に は PP〔  プ ライ ム ポ リマ
ー製 ）を用 い た．　 PP に

は 繊維 に与 え る熱 履 歴 を 考慮 して，融 点 の 異 な る 高融 点

ホ モ ポ リマ ー
（PP1 ）， 低 融 点ラ ン ダム ポ リマ

ー
（PP2），ま た

繊 維 長 に 与 え る 影響 を 考慮 し て 低粘度 ホ モ ポ リマ
ー

（PP3）の 3 種類を用い た．ま た相溶化剤 と して 無 水 マ レ イ

ン 酸変性 PP（化薬ア ク ゾ  製X以 下，MAPP と 略 記 す る）を

2wt％添加 した．なお 繊維 含有率 は 0 お よび 10wt％ と し た．

2−2．複合材料作製

　ラボ プ ラス トミル （東洋 精機製作所製 ）を用 い て PP ， ラ

ミー
麻繊維お よび MAPP を 10分 間混 練 した．混 練温 度

は PP1，PP3 で は 170℃，　PP2 で は 150℃ と した．混練後，

ホ ッ トプ レ ス で 板材 に し た後，ペ レ ッ ト化 し射出成形機

を用 い て 幅 3  ，厚 さ 2  ，ゲージ長 さ 18  の ダ ン

ベ ル 状の 試 験片 を作製 し た．

2−3．繊維　z 布 論 査

　溶 媒 に キ シ レ ン を用 い た ソ ッ ク ス レ
ー

抽 出法 に よ り複

合 材 料 中か ら繊 維 の み を取 りだ し，光 学顕微鏡 に よ り繊

維長 を 計 測 した，こ の とき ， サ ン プル 数 を 500 と し た ，

2−3．繰 返 し引張負荷

　複合材料中の 繊維 を強化 す る た め に 繰返 し引 張負荷 処

理 を施 し た．天 然繊維 は セ ル ロ
ー

ス ミ ク ロ フ ィ ブ リル

（CMF ）が 繊維軸 に 対 し て 螺旋状 に 配 向 し て い る．こ の

CMF は 繊維 内 で ，あ る傾斜角 を持 っ て 配列 し て お り，繰

返 し引 張 負荷処 理 を施す こ とに よ り CMF の 配 向角 が 軸

方 向 に傾 く こ とに よ り，軸 方 向 へ の 強 度，剛 性 を増加 さ

せ る 2）．そ こ で 本 研 究 で は，射 出 成 形 に よ り作 製 した ダ

ン ベ ル 型 試験片 に ， 小 型 引 張 試験 機 に よ り最 大 応 力 の 約

70％ の 応力，繰返 し回 数 20 回 で 繰返 し 引張負荷処 理 を施

し た 後に，破断 ま で 引張試験を実施 し た．引張 り速度 は

10mrntmin と し た．

　　　　　　　　3．結果およ び考察

3−1．樹 脂 の 違 い に よ る
一

軸繰返 し引 張負荷処 理 効果

　Ramic1PP1，PP2 お よび PP3 複合材料 の 処 理 前後に お け

る応カーひ ずみ 線図を Fig．1 に示す．各機械的特性 に っ い

て は Fig．2 に 示 す．な お 試 験片 名 の 略号 と して PP が 樹 脂

の み ，FPP が 複合材 料，−UT ・er −AT は未 処 理 ま た は負 荷

処理 後を示す．ま ず，繊維含有 に よ る 強化効果 に つ い て

述 べ る ．Fig．1お よび 2 よ り，PP1 で は 繊維 を含有 し た 場

合，ヤ ン グ率 が 5％ 向 上 す る もの の ，引 張強度 の 向 上 幅

は 小 さ い こ とが 分 か る．一
般 的 に，引 張 強 度 は繊 維 長 に

敏感 で あ る が ，ヤ ン グ 率は 鈍感で ある こ と が知 られ て い

る．繊維 を 含有 し た に も 関わ らず，引張 強 度 の 向 上 が得

られ ない 理 由 と して ，複 合 材 料 中の 繊 維 長 が短 くな っ て

い る の で は な い か と考 え られ る．PP2 に つ い て は ，熱 履

歴 を低 くす る 為 に 低融点 PP を用い た が，　 PP2 自体 の 機

械的特性 が低 く，繊維 に よ る複合効果 が十分現れ な か っ

た と考 え られ る．PP3 に つ い て は i 立 ち上 が りの 勾配 が

大 き く な りヤ ン グ率 は 18．9％，引 張強度 は 7，8％向上 して

い る こ と か ら繊維 含有 に よ る強化効果 が 発揮 されて い

る と考えられ る．

　次 に 繰返 し 引張負荷 処 理 に つ い て 述 べ る．樹脂 の みの

場合，い ず れ に お い て も処 理 前 後 の 引 張 強 度，ヤ ン グ 率

に 大 きな 変化 が無 い こ とか ら，樹脂の 処理 効果 は無い と

考え られ る．複合材料 に つ い て は ，い ずれ に お い て も処

理 後の 引張強度，ヤ ン グ率 が 向上 し て お り，処 理 効果 が

確認 され た ．こ れ は ，処 理 に よっ て 繊維 内部 の CMF の

配向角が 軸方 向に 傾 い た こ とで ，軸 方 向 の 耐 荷能 が 向 上
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し たため と考え られ る．

3−2，繊維長分布

　平均繊維長 は ，混練時間 10分 の 場合，PPl お よ び PP2

と もに 0．16  とな っ た．一
方，低 粘 度樹 脂 で あ る PP3

を用 い た 場 合，平 均 雛 長 が 0．40   とな り，PP1 お よ

び PP2 と 比 較 し て 平均繊維 長 が 25 倍 と なっ た ．こ れ は，

PP3 が他 の 樹脂に 比 べ 粘度 が低 く，混 練時 に 発 生 す る せ

ん 断 力 が 小 さ く な っ た こ と に よ り繊維 破 断 が 抑制 され

た と考え られ る，こ れ よ り，繊維長 に は混 練時間 と共 に，

樹脂 の 粘度が 大 き く影響す る こ とが 分か る．

3−3．CMF の 再 配 列 に と もな うヤ ン グ率 の 変 化

　前述の よ うに ， ラ ミー麻繊 維 に 軸方向 に 引 張負荷 を施

す と，CMF の 配向角 が 軸方向に 傾 く こ と に よ り，軸方向

の 機械的特性は 向上 す る と考 え られ る．今回，複合材料

の 引張負荷効果が 確認 され た た め，複合材料中におい て

も繊維の 強 化機構 は 発揮 され て い る と考 え られ る ．そ こ

で ，CMF の 配 向角 が揃 うこ とに よ る ヤ ン グ率 向 上 の 定 量

的 考 察 を行 っ た．まず ，Fig．3 の よ うに 繊維 内 部構 造 を平

板 状 に 展 開 し，以 下 の 直交 異方 性 理 論 を適 用 した．

麦一E＋葺・ 12m2〔
　1　　2レ

LT

GLT　 EL 〕
1＝ oos 　e，　m ＝ sin θ

…
（1）

こ こ で ，Ezは 任意角度 θを有す る 直交異方性の 弾性率で

あ る．ま た，L 軸 方 向及 び T 軸 方 向 の 弾 性 率 EL，　ET はそ

れ ぞれ，式（2），（3）で求 め た．

EL − EfVf ・ E
、　（1− Vf）　 　 　

…
（2）

謡 ・
o
差

）

　　
・
…）

こ こ で ，Ef，属 は ミ ク ロ フ ィ ブ リル の 弾 性 率 （138GPa ），
ヘ ミセ ル ロ

ース の 弾 腟率（10GPa），　Vfは，ミ ク ロ フ ィ ブ リ

ル の 体 積 含 有 率 （70％ ），VLT は，ボ ア ソ ン比 （0，49）で あ る，

ま た ，せ ん 断 弾 性 係 数 G
五7 の 値 は経 験 的 に ET の 0，5〜0．8

倍 と して 求 め た．式 （1）か ら CMF の 角度 θの 増加 に と

も な う繊 維 軸 方 向 の ヤ ン グ 率 の 変 化 を Fig，4 に 示 す．

Fig，4 よ り CMF の 初期 角 度 7．5 度 3）か ら 0 度 に 傾 くこ と

に よ りヤ ン グ率は 最大 で 7．3°f。で あ る こ とが わ か る．しか

し，実験の 向上 率 は 8〜24％で あ り，解析値 よ り高 くな

っ て い る こ とか ら，CMF の 再配列 以 外に もヤ ン グ率 を 向

上 させ る要因の 存在 が考 え られ る，そ の
一

つ とし て ，軸

方 向 へ 繰返 し引 張 負 荷 処 理 を施 され る こ と に よ り CMF

の 非結晶部の ラ ン ダム に配向 して い る 分 子 鎖 が 軸方 向

に 揃 っ た こ とで ヤ ン グ 率が 向上 す る こ とが挙げ られ る．

詳 細は 今後 の 検討 課 題 と した い ．

5040

耋30

曁2。の
10

1：

li
5040

叟30

鍔
2010

O　　　　lO　　　20　　　30　　　40　　　50

　 　 　 　 　 StraiB．％
　 　 　 ω 　 PP書matrix
Fig．l　Stress−stra皿 curves 　ofRamie1PPI ，　 PP2，　 PP3　befbre

and 　cyclic 　loadi皿 9
　 　 　 　 蜀 Tenste　stmgih
　 　 　 　 YoungsmOdufUs
　 　 　 5D

　　l，D
・・1

　　雇　 。2 罫
　 　 卜 　　　 　　　〉“
　 　 　 20

　 40

曼
ti　lo
釁り　2o
憙
ト

　ED

PP且
．ur 　　　 PP1＿訂 　　　F？Pl＿or 　　 FPPレ皿

　 　 　 （a）　 PPI　matrix

・透
。、6 碧

。、塁
・ ・蠶

O　　　　lO 　　　20 　　　30　　　40　　　50　　0　　　　10　　　20　　　30　　　40　　　50

　 　 　 　 　 Str血 r％　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　S勵 ．％
　 　 （a）　 PPI　matr 童x 　　　　　　　　　　（b）　PP2　matrix

　 　 　 PP2・UT 　　　 PP2・Ar 　　 FPP2−UT 　　 FPP2−Ar
　 　 　 　 　 　 （b）　 PP2　mat 血
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1．2　 50

艶 諸口　 　　　 　 　　 9

0　　　　 　　　　
0

1t　　 　 　　 日ロ　　　 0．6 。。
2　30　 　　　

’
be

s　 　 o、4 碧
出　　 　 be

　 20 　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 0．2
　 　 　 PP3ーUT 　　　P？3−AT 　　　F　P3−VT 　　FPP3ーハエ

　 　 　 　 　 　 （c）　 PP3　mattix

Fig．2　Mechanical　properties　ofRamie ／PP1
，
PP2

，
　and 　PP3

befbre　and 　after　cyclic 　loadilg．
　 　 　 　 　 　 　 　 　 γ　　　 r

　
Am

　 　 Fib ピに｛th’ecticN ロ

Fig．30ff−aXis 　CMF 　model

x

1■
8tα

0．60

．40

．2

　 　 　 　 O　　　l5　　30　　45　　60　　75　　90
　 　 　 　 　 　 　 　 　 Fiber　an 幽 　θ，　°
Fig．4　Relation　betWeen　Young’s　modulus 　and 　CMF 　angle 　in
aramie 　sh ｝gle　fiber

参考文献

1）大窪和 也，高木 均，合田公
一
，日本材料学会誌 「材

料」，Vol．55No ．4，（200舳 ．438444

2）土 井貴文 伊藤昌弘 加治岳士，中村理 恵 合 田公
一

，

大木順 司，目本複合材料学誌，Vo1，35．No．2，（2009）pp．5663

3）藤井透，ほ か 監修，環境調和複合材料 の 開発 と応用 ，
シ

ーエ ム シー出版，（2005）PP．2940
　　　　　　　　　　　　　　　〔結言、謝辞　省略〕

一 250一

N 工工
一Eleotronio 　Library 　


