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論文内容の要旨 
 

プラスチックは一般的に軽量で加工性に優れており、様々な用途に利用されている。ただし、

樹脂材料単体で利用されることは少なく、使用環境に合わせて、機能性や耐久性の向上のために、

添加剤や繊維との複合化が図られている。温水用ポリエチレン管には酸化防止剤が添加されて耐

久性の向上が図られているが、住宅や設備機器の長寿命化により更なる耐久性が求められている。

また、繊維強化複合材料も各種製品に実用化が進んでいるが、耐久性の観点から評価された実例

はまだ少ない。本論文は、汎用の熱可塑性樹脂に特殊な添加剤を加えて耐久性を向上させること

や表面改質した炭素繊維とエポキシ樹脂、天然繊維と生分解性樹脂との組み合わせにより 100％

天然資源から作られた複合材の機能性や耐久性を評価することを目的とした。添加剤としてケイ

素 Si を骨格構造にもつポリシランをポリエチレンに添加することにより、長期耐久性が求められ

ている温水用ポリエチレン管の熱間内圧クリープ強度が調べられた。また、繊維としてピッチ系

炭素繊維を陽極酸化することによりエポキシ樹脂との密着性が調べられた。更に、環境配慮の観

点から着目とされているサイザル麻やセルロースなどの天然繊維と生分解性樹脂であるポリ乳酸

(PLA)との複合材料を試作して、解繊方法による性能向上や高温環境および高温高湿度環境下で

の機械的特性の経時的な変化が調べられた。 

第１章では、緒論として温水用ポリエチレン管の耐久性向上、炭素繊維強化プラスチックやバ

イオマスプラスチックの物性向上、セルロース等の天然繊維の樹脂複合化の研究動向を述べ、本

論文の目的および構成について述べた。 

第２章では、各種添加剤による温水用ポリエチレン管の耐久性への影響を評価して、ポリエチ

レン管にポリシランを添加すると熱間内圧クリープ試験や連続温水循環試験での破壊までの時間

が無添加のポリエチレン管と比較して、約 1.7 倍長くなることがわかった。これはポリエチレン

管内部に存在するポリシランが徐々に管内面に移行し、ポリエチレンと温水との接触を阻害し、

ポリエチレンの酸化劣化を遅延させる効果があると考えられる。また、2 種類のポリシランを比

較すると、オリゴマー状の低分子量ポリシラン 1.0wt%では、固体粉末の高分子量ポリシラン

0.3wt%よりも添加量は多かったが、移行速度が速く、熱間内圧クリープ試験や連続温水循環試験

での破壊までの時間は、高分子量ポリシラン 0.3wt%の方が長くなる傾向を示した。このポリシラ

ンの酸化防止剤としての機能は今まであまり報告されておらず、プラスチック全般に応用できる
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新しい使用方法として期待される。 

第３章では、陽極酸化によって表面改質したピッチ系炭素繊維強化複合材料の層間せん断強度

(ILSS)の改善について検討を行った。陽極酸化によって炭素繊維の表面にカルボニル基やカルボ

キシ基の形で O 原子が導入されており、それにより炭素繊維とマトリックス樹脂の接着性を改善

していることがわかった。ただし、陽極酸化には 0.02A/2K 程度の微弱な電流値で十分な表面処

理が可能で、過度な酸化は炭素繊維内部を劣化させて、炭素繊維複合材料の機械的強度を低下さ

せることがわかった。 

第４章では、サイザル繊維と PLA の 100％バイオマス複合材料にてサイザル繊維の前処理によ

る機械的物性への影響について検討を行った。サイザル繊維を単純に PLA と溶融混練しても良好

な分散性は得られない。そこで、サイザル繊維をグラインダーで細かく解繊し、更に PLA を溶解

し、サイザル繊維との親和性が高いジエチレングリコールメチルエチルアセテート(DIGLYME)と

いう溶媒を選定して、サイザル繊維を湿潤させた後に PLA と混合して押出成形にてペレットを作

製した。DIGLYME は溶融混練の過程でベンド孔から回収した。前処理をしないでサイザル繊維

と PLA を溶融混練したサンプルに比べて、分散性が飛躍的に改善して、引張強度や引張弾性率も

向上することがわかった。サイザル繊維の初期の繊維長 2mm と 10mm の違いはあまり顕著では

ないが、繊維長 10mm の方が機械的特性の向上が見られた。解繊回数に関しては、1 回の解繊で

十分であり、3 回の解繊では機械的特性が低下した。これは過度の解繊により繊維長が短くなり、

繊維も損傷するために逆効果となることを示している。 

第５章では、セルロース繊維と PLA のバイオマス複合材料の耐久性における繊維の表面処理効

果について検討を行った。セルロース繊維を単純に PLA と溶融混練しても良好な分散性や密着性

は得られない。そこで、セルロース繊維に 4 種類の表面処理剤を含んだ溶媒に湿潤・乾燥させた

後に PLA と混合して押出成形にてペレットを作製した。また射出成形によりダンベル試験片を作

製後、90℃、3 時間放置して PLA の結晶化を行った。その後 60℃の高温環境下で加速劣化試験

を実施した。2,000 時間放置後も PLA 単体、4 種類の表面処理品や未処理品の融解熱、融解温度

に大きな変化はなかった。一方 60℃/70%RH の高温高湿度環境下では、2,000 時間放置後、PLA

単体、2 種類の表面処理品や未処理品では PLA の加水分解などにより融解温度が低下した。一方

2 種類の低分子量表面処理品では顕著な劣化は見られなかった。この理由は、低分子量表面処理

剤は溶融混練時に PLA 中にも分散して存在しており、60℃/70%RH の高温高湿度環境下で PLA

の加水分解後に PLA と架橋反応が起こっていると考えられる。また、DMA により貯蔵弾性率を

測定した結果、高分子量の表面処理剤であるメチルメタクリレート－グリシジルメタクリレート

共重合体では 60℃/70%RH の高温高湿度環境下で、1,000 時間まで貯蔵弾性率は高いが、2,000

時間では貯蔵弾性率が低下することがわかった。低分子量表面処理剤であるポリグリセロールポ

リグリシジルエーテルがセルロース繊維と PLA の複合材料の耐久性の確保に一番有効であるこ

とがわかった。 

第６章では、結論として本研究で得られた知見をまとめた。 

 

論文審査の結果の要旨 

 

本論文では、添加剤としてケイ素 Si を骨格構造にもつポリシランをポリエチレンに添加するこ
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とにより、長期耐久性が求められている温水用ポリエチレン管の熱間内圧クリープ試験や連続温

水循環試験による破断までの時間が約 1.7 倍増加することがわかった。ポリシランが酸化防止剤

としての機能を有することは全く新しい知見であり、今後の広い用途展開が期待できる。また、

ピッチ系炭素繊維はごく軽微に陽極酸化するだけでエポキシ樹脂との密着性が向上し、層間せん

断強度(ILSS)が増加することがわかった。ピッチ系炭素繊維の表面処理方法として適用が期待で

きる。更に、サイザル繊維と PLA の複合材料では、サイザル繊維を解繊し、ジエチレングリコー

ルメチルエチルアセテート(DIGLYME)という溶媒にて、サイザル繊維を湿潤させた後に PLA と

溶融混練することにより、分散性が飛躍的に改善して、引張強度や引張弾性率も向上することが

わかった。DIGLYME は親水性繊維と疎水性樹脂をうまく混合させる大変有用な溶媒であり、新

たな発見と言える。セルロース繊維と PLA との複合材料では、セルロース繊維を 4 種類の表面処

理剤を含んだ溶媒に湿潤・乾燥させた後に PLA と溶融混練した。60℃/70%RH の高温高湿度環境

下で、2,000 時間放置後、PLA 単体、2 種類の表面処理品や未処理品では PLA の加水分解などに

より融解温度が低下したが、2 種類の低分子量表面処理品では顕著な劣化は見られなかった。こ

れは PLA の加水分解後に低分子量表面処理剤が PLA と架橋反応を起こしているためと考えられ

る。特に低分子量表面処理剤であるポリグリセロールポリグリシジルエーテルがセルロース繊維

と PLA の複合材料の耐久性の確保に一番有効であることがわかった。今後天然繊維と PLA との

組み合わせにはこの表面処理剤が広く活用できると思われる。 

これら一連の研究結果は学術的に新規性があり、工業的にも価値が高いと考えられる。また、

天然繊維と生分解性樹脂の組み合わせに広く応用できる。高耐久性の管や複合材料の実用性に向

けて、新しい添加剤や繊維の改質技術を本論文にて提案した価値は高いと言える。 

本論文の内容は査読システムが確立した次の学術論文 2 報に掲載されており、2 報すべてが申

請者を筆頭著者とするものである。また、二重投稿等の研究者倫理に反することがないことを確

認した。 
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以上の結果より、本論文の内容は十分な新規性と独創性、さらに工業的な意義があり、博士論

文として優秀であると審査員全員が認めた。 

 


