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広葉樹パルプを活用した生分解性プラスチック 

積層型複合材料の開発＊ 
 

樋澤 健太**、村上 総一郎**、桑嶋 孝幸*** 

 

岩手県産広葉樹パルプの新規用途開発として、岩手県産広葉樹パルプとポリ

乳酸の積層型複合材料を作製し、複合材料の引張強度に及ぼすパルプの各種表

面処理の影響について調査した。パルプの高圧ホモジナイザーによる物理的表

面処理および分子接合処理による化学的表面処理については、複合材料の引張

強度向上の効果が見られなかった。パルプのポリ乳酸溶液浸漬処理により、複

合材料の引張強度はパルプ無添加のポリ乳酸と比べ約 1.2 倍増加した。 
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1  緒  言 

木材は日本に数多く存在する植物資源であり、木材か

ら作られるパルプは古くから印刷・情報用紙や家庭紙の

原料として用いられてきた。しかしながら、近年のペー

パーレス化に伴う紙媒体の需要低減から、製紙業界では

新たな活用方法の提案が求められている。 

一方で近年、地球温暖化や海洋プラスチック汚染等の

環境問題の深刻化から、石油由来のプラスチックの代わ

りに植物由来または生分解性を有するプラスチック（バ

イオプラスチック）を活用する動きが盛んになっている。

また、竹やケナフなどの繊維を強化材、バイオプラスチ

ックを母材とする環境に優しい複合材料に関する研究が

報告されている 1-3)。しかしながら、広葉樹由来のパルプ

を強化材とした報告は多くない。また、パルプを構成す

るセルロースは親水性であり一般的に疎水性のプラスチ

ックとの接着性が低いため、複合化による補強効果を高

めるには繊維表面を物理的または化学的に改質する等の

方策が必要となる。 

そこで本研究では、岩手県産広葉樹パルプを強化材、

植物由来でかつ生分解性を有するポリ乳酸（以下、PLAと

いう）を母材とした積層型複合材料の開発を行うことと

した。本研究では、繊維表面のアンカー効果を期待した

パルプの物理的表面処理や樹脂との界面接着性向上のた

めの分子接合剤による化学的表面処理、さらには樹脂の

含浸性向上のための樹脂浸漬処理を行い、各種処理が複

合材料の機械的特性に及ぼす影響について調査した結果

を報告する。 

2  実験方法 

2-1 供試材料 

パルプには広葉樹由来の高漂白品（岩手県内製紙メー

カー提供品、厚さ約 1 mmのシート状）を、PLAフィルム

にはエコロージュ（三菱ケミカル㈱製 SC302、厚さ 100 

μm）を用いた。表面処理剤として、分子接合剤（㈱いお

う化学研究所製 MB1015 0.1 %水溶液、以下 MB剤という）

を用いた。PLA 溶液浸漬処理のための溶媒にはテトラヒ

ドロフラン（富士フィルム和光純薬㈱製、純度 97.0 %、

以下、THFという）を用いた。 

2-2 複合材料の作製 

2-2-1 パルプの離解処理 

繊維の凝集を解すため、約 5 mm 角に切断したパルプ

を蒸留水中に 1.0 mass%添加し、ミキサー（㈱テスコム

製 TM845、回転数 10,000 rpm）を用いて 10 min撹拌し

た。 

2-2-2 パルプの物理的表面処理 

パルプ繊維のフィブリル化によるアンカー効果の発

現を目的とし、以下の手順で物理的表面処理を行った。

蒸留水中にパルプを 0.5～2.0 mass%添加し、離解処理を

行った後、高圧ホモジナイザー（IKA 社製ウルトラタラ

ックス T25）を用い回転数 20,000 rpmとして 5 min撹拌

した。得られたパルプ水分散液を手抄きにより厚さ約 50 

μmのフィルム状に加工した。 

2-2-3 パルプの化学的表面処理 

パルプ繊維と PLA との界面接着性の向上を目的とし、

以下の手順で化学的表面処理を行った。離解処理後の
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1.0 mass%パルプ水分散液中に、MB剤をパルプ固形分に

対し 1.0～10 wt%となるよう滴下し、マグネティックス

ターラーにより 10 min撹拌した。パルプ表面への MB剤

の付着量の評価は、X 線光電子分光分析装置（㈱島津製

作所製 AXIS-NOVA、以下、XPSという）による表面分析か

ら窒素元素の組成比を算出することで行った。 

2-2-4 パルプの PLA溶液浸漬処理 

パルプ繊維表面への PLAの含浸性向上を目的とし、以

下の手順でPLA溶液浸漬処理を行った。離解処理後の1.0 

mass%パルプ水分散液を手抄きにより厚さ約 50 μmのフ

ィルム状に加工した。次に、PLA フィルムを THF 溶媒中

に PLA濃度が 0.5～3.0 mass%となるよう溶解させ、得ら

れた溶液中にフィルム状パルプを 3 min浸漬させた後、

オーブン中 60℃で 30 min乾燥させた。なお、MB剤によ

る表面処理後のパルプに対しても PLA濃度を 0.5 mass%

として同様に浸漬処理を行った。 

2-2-5 パルプと PLAの複合化 

パルプ/PLA積層型複合材料は、各種表面処理を行った

フィルム状パルプを PLAフィルム 2枚で挟み、小型ホッ

トプレス機（アズワン㈱製 HC300）を用いて作製した。

金型温度を 180℃とし、金型表面に PLA フィルムが接し

た状態で 1 min保持した後に 0.1 MPaの加圧力で 3 min

保持し、その後冷却水により約 8.0℃/minで常温まで冷

却し、厚さ約 200 μmの複合材料を得た。 

2-3 複合材料の強度試験 

作製した複合材料は、JIS K 7127に規定されている試

験片タイプ 5の形状（ゲージ長 25 mm、幅 6 mmのダンベ

ル形状）の型を用いて打ち抜き加工し、引張試験機

（Instron社製 5982型）の試験速度を 10 mm/minとし

て引張試験を行った。また、走査型電子顕微鏡（日本電

子㈱製 JSM-7100F、以下、SEMという）を用い、引張試験

後の試験片破断面の観察を行った。 

 

3  結果及び考察 

3-1 物理的表面処理 

図 1に異なるパルプ固形分濃度で物理的表面処理を行

ったパルプの SEM像を示す。いずれの処理条件において

も繊維表面の毛羽立ち（フィブリル化）の進行が確認さ

れた。また、フィブリル化度合いに関する定量的な評価

として、パルプ水分散液の粒度分布測定および粘度測定

を試みたが、いずれも固形分濃度による差異は確認でき

なかった。 

図 2に異なるパルプ固形分濃度で物理的表面処理を行

ったパルプと PLAの積層型複合材料の引張試験の結果を

示す。引張強度は、表面処理時のパルプ固形分濃度に依

存しないことが分かった。図 3には複合材料の引張試験

後の破断面の SEM像を示した。破断は軸方向と垂直に起

きていた。また、繊維表面への PLAの付着があまり見ら

れなかったことから、繊維への樹脂の含浸性が不十分な

ため、期待していたアンカー効果が発現しなかったと考

えられる。 

複合材料中の天然繊維のフィブリル化度と複合材料

の機械的特性との関係について、田中らは竹繊維のフィ

ブリル化度の増加により PLAとの複合材料の曲げ強度が

増加することを報告している。一方、過度のフィブリル

化は繊維自体の強度低下を招き、複合材料の強度が低下

することも報告している 4)。アンカー効果に起因する繊

維と樹脂間の界面接着性の向上という観点では、引張強

度においても曲げ強度の場合と同様の補強機構と考えら

れる。本実験では処理時間を 5 minとしたが、処理時間

の影響についても今後検証が必要と考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ 異なるパルプ固形分濃度で物理的表面処理を行ったパ

ルプの SEM像 (a)0.5 mass%,(b)1.0 mass%,(c)2.0 mass% 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２ パルプ/PLA 積層型複合材料の引張強度と物理的表面処

理時のパルプ固形分濃度との関係 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３ 固形分濃度 1.0 mass%で物理的表面処理を行ったパルプ 

と PLAの積層型複合材料の引張試験片破断面の SEM像 
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3-2 PLA溶液浸漬処理 

図 4に異なる PLA濃度で PLA溶液浸漬処理を行ったパ

ルプの SEM像を示す。いずれの処理条件でも繊維表面が

PLAの皮膜で覆われている様子が確認された。 

図 5に PLA溶液浸漬処理を行ったパルプと PLAの積層

型複合材料の引張試験の結果を示す。PLA 濃度を 0.5 

mass%として浸漬処理を行ったパルプを複合化させた場

合に約 72 MPaの引張強度を示し、パルプ無添加の PLAと

比べ引張強度が約 1.2倍増加することが分かった。また、

PLA濃度を 1.0, 3.0 mass%として浸漬処理を行ったパル

プを複合化させた場合は、0.5 mass%の場合と同程度の引

張強度を示した。PLA 濃度の増加に伴い浸漬溶液の粘度

が増大する様子が確認されたことから、PLA 濃度を増加

させても溶液粘度の増大によりパルプ繊維表面への PLA

の含浸性が向上せず、引張強度も増加しなかったと考え

られる。 

図 6には未処理パルプおよび異なる PLA濃度で浸漬処

理を行ったパルプと PLAの積層型複合材料の引張試験後

の破断面の SEM像を示した。破断はいずれの試験片も軸

方向と垂直に起きていた。また、PLA 溶液浸漬処理を行

ったパルプを複合化させた場合は、未処理と比べパルプ

繊維表面に PLAが多く残存していることから、繊維表面

への樹脂の含浸性が向上することで繊維/樹脂間の界面

接着性が向上し、引張強度の向上に寄与したと考えられ

る。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図４ 異なる PLA濃度で浸漬処理を行ったパルプの SEM像 

(a)0.5 mass%,(b)1.0 mass%,(c)3.0 mass% 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図５ PLA溶液浸漬処理を行ったパルプと PLAの積層型複合材 

料の引張強度と浸漬溶液中 PLA濃度との関係 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図６ 未処理および異なるPLA濃度で浸漬処理を行ったパルプ 

と PLAの積層型複合材料の引張試験片破断面の SEM像 

(a)未処理, (b)0.5 mass%,(c)1.0 mass%,(d)3.0 mass% 

 

3-3 化学的表面処理 

MB 剤の添加量を変化させて表面処理を行ったパルプ

表面の XPSによる測定した MB剤の付着量、MB剤による

表面処理および PLA濃度 0.5 mass%での浸漬処理を行っ

たパルプと PLAの積層型複合材料の引張強度との関係を

示す。MB剤の添加量の増加とともに、窒素元素の組成比

が増加しており、MB剤の付着量が増加する傾向が見られ

た。 

MB 剤は構造中にシラノール基および樹脂との反応性

官能基を有している。MB剤のシラノール基がパルプ繊維

の水酸基と反応し、樹脂との反応性官能基が PLAのエス

テル結合と反応することによる界面接着性の向上を狙い

としていたが、MB剤を添加せず PLA溶液浸漬処理のみし

たパルプを用いた場合が最も高い引張強度（約 72 MPa）

を示し、パルプの MB 剤による表面処理の効果は確認さ

れなかった。 

図 8に MB剤による表面処理および PLA濃度 0.5 mass%

での PLA溶液浸漬処理を行ったパルプを用いた複合材料

の引張試験後の破断面 SEM像を示す。破断はいずれの試

験片も軸方向と垂直に起きていた。また、MB剤の添加量

1.0, 10 mass%のいずれの場合でも、表面に PLAが多く

残存しているパルプ繊維が見られたが、一方で PLAの付

着が少ない繊維も確認された。 

繊維の化学的表面処理による複合材料の機械的特性

について、福田らはシランカップリング剤を用いた竹繊

維の表面処理により繊維と PLAの界面接着性が向上し、

複合材料の曲げ強度が向上することを報告している 5)。

シランカップリング剤も MB 剤と同様に構造中にシラノ

ール基および樹脂との反応性官能基を有しており、MB剤

と同様の反応機構が推測される。MB剤を用いたパルプの

表面処理により複合材料の引張強度が向上しなかった要

因として、パルプ繊維への MB 剤の表面処理の不均一性

や、MB剤と PLAの反応性不足が考えられる。今後、MB剤
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による処理条件や、PLA 側への反応性官能基の導入等に

ついての検討が必要と考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図７ MB剤の添加量とXPSによるパルプ表面のMB剤の付着量、 

MB剤による表面処理および PLA濃度 0.5 mass%として浸漬 

処理を行ったパルプとPLAの積層型複合材料の引張強度と 

の関係 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図８ MB剤による表面処理および PLA濃度 0.5 mass%として浸 

漬処理を行ったパルプとPLAの積層型複合材料の引張試験 

片破断面の SEM像 

4  結  言 

岩手県産広葉樹パルプとポリ乳酸の積層型複合材料

を作製し、複合材料の引張強度に及ぼすパルプの各種表

面処理の影響について調査した。その結果を以下にまと

めた。 

(1) パルプの物理的表面処理により繊維表面のフィ

ブリル化は確認されたが、フィブリル化によるア

ンカー効果は見られず、複合材料の強度向上作用

は見られなかった。 

(2) パルプの PLA 溶液浸漬処理により、複合材料の

引張強度は PLAと比べ約 1.2倍増加した。 

(3) パルプの分子接合処理は、複合材料の引張強度

向上に寄与しなかった。分子接合剤の処理条件等に

ついて、今後詳細な検討が必要である。 
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(a)MB 剤の添加量 1.0 mass%,(b)10 mass% 

 


