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概要 
 
 地球温暖化抑制に寄与できるバイオマスプラは汎用プラスチックと比して物性・性能が

劣り、加えてコストアップにつながることから普及が遅れていた。本事業では、代表的なバ

イオマスプラであるポリ乳酸（PLA）、ポリブチレンスクシネート（PBS）の欠点をトチュ

ウエラストマー（EuTPI）を添加することで改善し、オールバイオマスプラの耐衝撃性樹脂

を開発し、実用化を目指す。PLA の耐衝撃性（アイゾット衝撃強度）は約 2kJ/m2と低く、

代表的な耐衝撃性樹脂である ABS の耐衝撃性（約 28kJ/m2）に及ばない。そこで我々が独

自に開発してきた動的架橋技術によりバイオマスプラに ABS を凌駕する耐衝撃性・靭性を

付与し、オールバイオマスプラブレンドの製品化・普及を目指す。昨年度は PLA の耐衝撃

性を ABS と同等以上に向上させる過酸化物を用いる動的架橋技術を開発した。 
 本年度は PLA を中心として EuTPI との動的架橋による靭性向上を検討した。ブレンド

条件を精査し、モルフォロジー観察、機械的性質、熱的性質からブレンドによる物性改善を

評価した。適切な架橋剤とその添加量、混錬条件を精査することで、EuTPI を 10％添加し

たブレンドで PLA の 10 倍以上の靭性を獲得し、ABS の物性を凌駕した。モルフォロジー

観察より非相溶である EuTPI と PLA が動的架橋により界面親和性が向上することを見出

し、動的架橋による物性向上との関連を明らかにした。 
また、オールバイオマスプラ製品の CO2 削減量を LCA 手法を用いて評価した。本年度

は、PLA の GHG（Green House Gas＝CO2eq＝CO2e＝CO2）排出量の精査、各種バイオマ

ス樹脂の GHG 換算排出量調査、EuTPI ブレンド製品の LCA、ベースラインのマテリアル

リサイクルも考慮した対象システムの GHG 排出量に及ぼす影響を検討した。主たる成果

は、①バイオプラスチックの GHG 排出量は炭素吸収を含む場合が多いので、設定したシス

テム境界に適したデータを選定することが必要である、②基材候補であるバイオ PBS の

GHG 排出量は文献調査の結果 PLA のそれより大きい、③中国から原料を輸入する EuTPI
を PLA にブレンドしたバイオマス製品の GHG 排出量を把握した、④ベースラインの ABS
樹脂が、家電リサイクル法に基づいて 30%の再生樹脂がマテリアルリサイクルされ、残り

がサーマルリサイクルされた条件で機能単位を設定した結果、PLA/EuTPI ブレンド製品の

GHG 排出量はベースラインよりも小さく、CO2削減能力が大きい、である。今後、以下を

明確にしていくことが必要である。 
・開発品のマテリアルリサイクルの可能性を把握した GHG 削減効果の定量化 
・エネルギー起因以外の GHG 排出や水消費などの環境フットプリントの検討 
・実際の加工時のエネルギー消費を含めたデータの高精度化させた LCA の実施 
・マテリアルリサイクル以外のリサイクルの代替プロセスの検討 
・日本のプラスチックリサイクル状況を反映した LCA の実施 

そのため、上記のデータやプロセスをより高精度化して分析することが重要であり、具体

的な用途に対応した LCA 検討が必要である。 
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Abstract 

 

Resins from biomass (biomass plastic), which can contribute to the suppression of global warming, 

have inferior physical properties and performance as compared with general-purpose plastics, and also 

lead to increased costs. In this project, the drawbacks of poly(lactic acid) (PLA) and poly(butylene 

succinate) (PBS), which are typical biomass plastics, are improved by adding Eucommia elastomer 

(EuTPI), and all biomass plastics with high impact-resistant are developed. The impact resistance of 

PLA (Izod impact strength: about 2 kJ/m2) is lower than that of ABS, a typical impact-resistant resin 

(Izod impact strength: about 28 kJ/m2). Therefore, we aim to commercialize and spread all-biomass 

plastic blends by using our developed dynamic cross-linking technology, to provide biomass plastics 

with high impact resistance and toughness superior to ABS. 

In this fiscal year, we examined the dynamic crosslinking conditions of EuTPI and PLA or PBS, and 

evaluated the improvement of physical properties based on morphological observation, mechanical 

properties, and thermal properties. Peroxide compounds were used as the dynamic crosslinking agent. 

The appropriate blending conditions of EuTPI enhanced PLA toughness by more than 10 times, which 

was also higher than that of ABS. The morphology observation of the blend showed that the interface 

interaction between immiscible EuTPI and PLA was improved by the dynamic crosslinking, leading 

to the production of the high-performance biomass plastic blend with the high toughness. 

The CO2 reduction of all biomass plastic products was evaluated using the LCA methodology. In this 

fiscal year, the detailed examination of GHG (green house gas) emissions of PLA, PBS, and EuTPI, 

LCA of the EuTPI blend products, GHG emissions of the target system considering material recycling 

of the baseline was made. The main results are as follows. (1) GHG emission of bioplastics often 

includes carbon absorption, and it is necessary to select data suitable for the system boundaries; (2) 

GHG emission of bio-PBS, which is a candidate base material, is larger than that of PLA as a result of 

literature search, (3) GHG emission of biomass products blended with EuTPI imported from China 

into PLA is evaluated, (4) Considering the conditions that 30 % of baseline ABS is material-recycled 

based on the Home Appliance Recycling Law and the rest is subjected to the thermal recycling, GHG 

emission of EuTPI/PLA blend is smaller than that of ABS, implying the larger reduction ability of 

CO2. 

In the future, it is necessary to clarify the following factors: (A) quantification of GHG reduction effect 

that grasps the possibility of material recycling of developed products; (B) Examination of 

environmental footprints such as GHG emission and water consumption other than those caused by 

energy; (C) implementation of LCA with use of highly accurate data including energy consumption 

during actual processing; (D) examination of alternative recycling processes other than material 

recycling; (E) implementation of LCA that reflects the status of plastic recycling in Japan. 
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第 1 章 序論 
1-1 バイオプラスチック 
 環境に優しいプラスチックとして位置づけられるバイオプラスチックは、再生が可能な

有機資源を原料に社会的に有用なプラスチックを持続的に作ることにより枯渇性の化石資

源の使用縮減に貢献するバイオマスプラスチック（入口原料の有意性）と、微生物により分

解するという機能の特長から主には廃棄時の環境負荷低減が期待される生分解性プラスチ

ック（出口機能が鍵）に大別される（図 1-1）。 
 

 
図 1-1 バイオプラスチック 

 
 現時点ではプラスチックの大半が石油由来であり、非生分解性である（表 1-1）。わが国

では 1970 年頃からの廃棄プラスチックの環境への悪影響の問題から、生分解性プラスチッ

クの開発研究がスタートした。当時は炭素循環という考えが一般的で無かったため、開発・

上市された生分解性プラスチックは石油由来のものと植物由来（バイオベース）のものに分

かれる。バイオマスプラスチックは樹脂原料に関わる分類であり、樹脂の物性・機能は問わ

れない。ポリ乳酸をはじめとしてバイオマスプラスチックの多くは生分解性を示すが、後述

するバイオポリエチレン（PE）やバイオポリトリメチレンテレフタレート（PTT）のよう

に非生分解性のものもある。一方、生分解性は樹脂の機能に関するものであり、生分解性プ

ラスチックではその構成成分が全て生分解性であることが必要である。 
 

表 1-1 バイオプラスチックの分類 
 
 

入口原料

バイオマスプラスチック

出口機能

生分解性プラスチック

バイオプラスチック
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1-2 バイオマスプラスチック 

 21 世紀になり、石油・石炭や天然ガスなどの枯渇性資源対策と地球温暖化問題が社会的

にクローズアップされるにつれ、循環型社会構築に向けた取組みとして、バイオマスを利用

したエネルギー生産が注目されるようになった。バイオマスとは、植物の光合成によってつ

くり出され、生物由来の有機性資源と定義され、枯渇性資源には限りがあることと対照的に、

バイオマスは太陽と水と植物があるかぎり、持続的に再生できる資源である。バイオマスは

食品廃棄物、家畜排泄物、建設発生木材、製材工場残材、下水汚泥等の廃棄系バイオマス、

稲わら、もみ殻、間伐材等の未利用バイオマス、飼料作物、デンプン系作物等の資源作物に

分類される。バイオマスは二酸化炭素を固定化したものであり、バイオマスから作ったエネ

ルギーを使用して二酸化炭素を排出したとしても、地球上の二酸化炭素濃度が上昇しない

（図 1-2）。バイオマスエネルギーはカーボンニュートラルと捉えられ、バイオマスエネル

ギーの利用は石油由来資源の枯渇対策としても重要である。オイルリファイナリーの中で

エネルギー利用と並んで重要なプラスチックについても、バイオリファイナリーへのシフ

トが社会的に強く求められている。オイルリファイナリーと異なり C3 ベースの製品体系を

含んでおり、新しい基盤技術の構築が必要である。 
 

図 1-2 カーボンニュートラル 
 
 バイオマスから得られるプラスチック（バイオマスプラスチック）の種類は構造や製造方

法により分類される（図 1-3）[1-1～4]。製造工程の観点からは、①バイオマスを産出する

植物中で生産されるもの（一段階合成）、②バイオマスを原料として微生物が生産するもの

（二段階合成）、③バイオマスを原料として発酵生産したケミカルをモノマーとして生産す

るもの（三段階合成）に分類される。①は植物にプラスチックを直接生産させるものであり、

天然ゴムやトチュウエラストマーが代表例である。ポリヒドロキシアルカン酸を遺伝子組

換え植物中で合成する研究が行われているが、現時点では生産性が低いために実用性は乏

しい。②の代表例としてポリヒドロキシアルカン酸のようの微生物産生ポリエステルが挙

げられ、糖や植物油を原料として微生物中でプラスチックが生産される。③の代表例はポリ

二酸化
炭素

植物

バイオマス
プラスチック

光合成 加工

燃焼
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乳酸（ポリ L 乳酸、PLA）であり、バイオマスの発酵により乳酸を生産し、これを化学プ

ロセスで変換・重合して PLA を製造する。 
 

図 1-3 バイオマスプラスチックの製造ルート 
 
 最近、プラスチックのバイオ化に関する技術開発が急速に進んでいる。バイオエタノール

を原料とするバイオ PE は石油由来の PE と同等の取り扱いができるため、その普及が期待

されている。バイオ PE は 1 キロ当たり 4.3～4.9 キロの二酸化炭素排出を削減でき、約 70
－74 %温室効果ガスを削減できるとされる。バイオマス由来原料を用いたプロピレンやブ

タジエンの工業生産が検討され、これらを基にバイオポリオレフィンの開発が進むと予測

されている。芳香族系ポリエステルについては、アメリカで 1,3-プロパンジオールをバイオ

マス原料から発酵生産する技術が開発され、この1,3-プロパンジオールを用いたバイオPTT
が上市された。ポリ乳酸や微生物産生ポリエステルと異なり、モノマーの一方（テレフタル

酸）が石油由来であるため、バイオマス度は 37％である。自動車分野での用途開発が進み、

フロアマット、シート表皮や内装表皮に利用されている。最近、バイオマス由来のプロピレ

ンを用いたバイオポリプロピレン（PP）が開発され、自動車部材をはじめ、医療、家電、

住宅、食品分野まで、幅広い用途に使用されることを期待できる。 
 バイオプラスチック（バイオマスプラスチック、生分解性プラスチック）の識別は日本バ

イオプラスチック協会が行っている。バイオマスプラスチックは原料として再生可能な有

機資源由来物質を含み、化学的または生物学的に合成することにより得られる高分子材料

と定義される。バイオマスプラスチック度が 25％以上のものを「バイオマスプラ」と識別

化学
合成

一段階合成

二段階合成

三段階合成

バイオ
マス

バイオ
マス

モノマー

植物

植物

植物

バイオマス
プラスチック

バイオマス
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している。100％バイオマス由来原料から作られるバイオプラスチックの例としてポリ乳酸、

ポリヒドロキシアルカン酸、バイオ PE などが挙げられ、部分的にバイオマス原料を用いた

例は酢酸セルロース、バイオ PET、バイオ PTT、バイオナイロン（ナイロン 610、ナイロ

ン 1010）、ポリエステル鎖を含むバイオポリウレタン、バイオ不飽和ポリエステル、バイオ

カーボネート、バイオポリブチレンスクシネート（PBS）などである。 
 PLA は最も代表的なバイオプラスチックである。光合成により二酸化炭素を固定化した

バイオマスを原料に製造されるため、PLA の燃焼や生分解により二酸化炭素が大気中に放

出されても、二酸化炭素量は増えない。このように PLA はカーボンニュートラルな物質循

環型プラスチックである。乳酸はその化学構造から L 体と D 体があり、現在、L 体乳酸か

らなる樹脂が工業化されている。米国ではトウモロコシ由来のデンプンを原料に 14 万トン

のプラントで生産されている。タイでも同規模のプラントが稼働しつつあり、今後、世界的

に生産量が増大すると予想されている。 
 
1-3 バイオエラストマー 
 エラストマーは工業的に重要なポリマーであり、熱可塑性樹脂と合成ゴムの中間的な製

品に位置付けられる。熱可塑性エラストマーはスチレン系、オレフィン系、塩ビ系、ウレタ

ン系、アミド系等が製造され、家電・事務機器部品、自動車部品、電気・電子部品、医療部

品、衛生部品等、用途は多岐に渡る。しかし、これらの多くが石油由来の樹脂から製造され

ているのが現状である。 
 石油由来の代表的な耐衝撃性樹脂である ABS はアクリロニトリル(A)、ブタジエン(B)、
スチレン(S)の三元共重合体である。これら三つのモノマー組成を変えることにより用途に

応じた物性を変えることができ、化学めっきが容易である。耐衝撃性に加え、成形時の良流

動性、寸法安定性にも優れ、自動車部材、家電部材、建材・雑貨等の幅広い用途があり、我々

の生活に欠かすことができない樹脂である。 

 ゴムは天然ゴムとブタジエン系を中心とする合成ゴムがあり、用途により使い分けられ

てきた。しかし、ゴム産業における循環型社会構築に向けたバイオマス利用への意識の高ま

りから天然ゴムが見直され、天然ゴムの生産性向上等の研究が行われている。天然ゴムには

樹液に含まれるタンパク質や脂質が微量含まれ、これらがゴムの物性に重要な役割を果た

すことが知られている。これらのことから現在でも天然ゴムと合成ゴムの生産比率はほぼ

等しい関係にある。また、最近では、タンパク質を除去しつつ、ゴム物性を維持する技術が

開発され、天然ゴムに含まれるタンパク質によるアレルギーを低減するゴム手袋などが実

用化されている。 
 バイオマスプラスチックの開発が活発に行われる以前より人類は自然界が生み出すバイ

オベースポリマーを利用してきた。その代表例がパラゴムノキの天然ゴムである。天然ゴム

はゴムの樹液に含まれるシス型ポリイソプレンであり、タイ、インドネシア、マレーシアが

主要生産国で年間 1000 万トンに達する。シス型構造がゴム弾性の発現に重要であり、トラ
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ンス型のグッタペルカはゴム弾性を示さない。シス型ポリイソプレンはゴム樹液中にラテ

ックス状で存在する。天然ゴムに実用的なゴム弾性を付与するため、硫黄で架橋（加硫）し

て利用される。ポリマー中の二重結合のごく一部の間に硫黄による橋かけ構造を導入する

ことで弾性が大幅に向上する。タイヤ用途ではさらにカーボンブラックを添加して、ゴムの

機械的強度を高めている。 
 ゴムは天然ゴムとブタジエン系を中心とする合成ゴムがあり、用途により使い分けられ

てきた。しかし、ゴム産業における循環型社会構築に向けたバイオマス利用への意識の高ま

りから天然ゴムが見直され、天然ゴムの生産性向上等の研究が行われている。天然ゴムには

樹液に含まれるタンパク質や脂質が微量含まれ、これらがゴムの物性に重要な役割を果た

すことが知られている。このことから現在でも天然ゴムと合成ゴムの生産比率はほぼ等し

い関係にある。また、最近では、タンパク質を除去しつつ、ゴム物性を維持する技術が開発

され、天然ゴムに含まれるタンパク質によるアレルギーを低減するゴム手袋などが実用化

されている。 
 トランス型ポリイソプレンはトチュウ（Eucommia ulmoides Oliver）、バラタゴムノキ等

の植物が産生する。近年、トチュウから得られるトランス型ポリイソプレン（トチュウエラ

ストマー、EuTPI）を工業化する研究開発が行われている[1-5～9]。トチュウは中国を起源

とし、海抜 2,500m 以下の山間地に分布する樹高 20m 以上の落葉性喬木である。雌雄異株

であり風媒受精し繁殖する。栽培分布は東アジア全域の広範囲に適応する。トランス型ポリ

イソプレンの産生植物として産業的に利用されてきたグッタペルカノキやバラタゴムノキ

は熱帯域で生育するのに対し、トチュウは広く温帯域で生育するため、広大な半乾燥の未利

用地での栽培が可能である。トチュウには葉や樹皮、根、果皮など全草に EuTPI を含んで

いるが、器官により含有量や分子量・分子量分布が異なる特徴がある。樹皮や根を起源とし

た場合には、伐採手段が必要となるため持続可能でなく不適となる。一方、永年結実する種

子をバイオマス原料とすることは持続可能な手段として有効である（図 1-4）。しかも、種

子の果皮に含まれる EuTPI の含有量は 10％を超え、その分子量は 100 万を超すことから

産業化に好適であり、理想的な非可食性バイオマスと考えられる。すなわち、トチュウを傷

つけることなく目的となるバイオマスを安定確保することができる。 
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図 1-4 トチュウの種 
 
 トチュウに含まれる EuTPI は単乳管細胞内で結晶化しており繊維状として含まれるため、

乳液のようにタッピングで回収することは困難である。日立造船は環境負荷をかけずに安

全かつ簡便な単離方法として、木材腐朽菌によるバイオエンジニアリングによって、EuTPI
含有量 85%以上を主成分とする製造方法を報告した。この手法では木材腐朽菌によりセル

ロースやリグニン等の一部を軟弱に分解した後、水洗により除去することで EuTPI が単離

されるが、大量生産には不向きである。そこで EuTPI の抽出や精製を目標に装置の設計、

検証を行ってきた。高純度で生産できる精製装置開発において、溶媒抽出プロセスを実現す

るためには溶解度の向上に加えて、分離、濃縮、溶媒回収までの工程を最小限のエネルギー

で機能させる総合的な技術開発が求められる。抽出システムについては、再利用や分離精製

のしやすさを考慮して多くの候補から最適溶媒の選定が行われた。エーテル系溶媒を用い

た装置設計に加え、トチュウ果実を打撃、破砕し、果実の割れた隙間から不要な子葉を除去

する脱穀手法を採用することで、年産 10 トン規模の EuTPI を高効率に抽出できる精製装

置を開発している（図 1-5）。  



11 
 

図 1-5 ベンチプラント 
 
 このように日立造船ではこれまでに EuTPI 生産の事業化体制を整え、パイロットスケー

ルでの生産・販売事業を開始できる状況である。ゴルフボール（図 1-6）、3D プリンターフ

ィラメントの実用化を端緒として EuTPI の事業化に向けた取り組みを積極的に進めており、

国内外にフィールドワークを行うための研究施設、試験場（図 1-7）を所持している。パイ

ロットスケールから開始し、現在ではトチュウエラストマーの生産拠点（図 1-8）も国内外

に有する。 
 
 

図 1-6 EuTPI の製品例（ゴルフボール） 
 
 
 
 
 
 

製品写真
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図 1-7 トチュウ試験農園 
 

図 1-8 トチュウエラストマー海外工場 
 

 EuTPI の良溶媒としてはクロロホルムやトルエン、THF などが挙げられ、メタノールや

アセトンには溶解しない。EuTPI には一部、良溶媒にも溶解しない画分（ゲル画分）が少

量含有する。FT-IR 分析から、EuTPI とほぼ同じ構造であることがわかっているが、架橋
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構造等の詳細は不明である。EuTPI にはイリドイドやテルペノイド系の多種な天然由来の

抗酸化成分やその一部を含んでいるが、変異原性と皮膚感作性に関する評価はともに陰性

であり、ヒトへの健康被害を有する化合物は含んでいない。 
 EuTPI の重量平均分子量は樹皮で 3.3x105、葉で 2.2x105であり、樹皮は単峰性、葉は二

峰性を示す。EuTPI はトチュウ果皮を由来としており、その分子量は 1.8x106 で単峰性を

示し、葉や樹皮よりも分子量が高い。EuTPI は NMR 分析からトランス-1,4-イソプレン骨

格のみからなる直鎖構造であることが確認されており、酵素反応によって規則正しく重合

したためと考えられる。 
 EuTPI は融点を持つことから結晶性ポリマーに分類され、融点は約 60℃と比較的低い。

そのため、低温での加工・成形が容易であると考えられる。ガラス転移点は約－60℃であ

る。熱重量分析における分解開始温度は約 320℃であった。脆化温度は－51℃と PP より低

く、低温での使用が可能である。機械的特性として、初期ひずみに対して高い応力があり、

ヤング率は高い。引っ張り特性は LDPE や PP などに近く、曲げ弾性率は LDPE に近い。

アイゾット衝撃強度は HDPE や PP より高く、ABS 樹脂や耐衝撃性ポリスチレンに近いた

め、EuTPI は耐衝撃性に優れる素材と考えられる。これらの機械的性質の評価から、EuTPI
は PE や PP などのプラスチックに近い物性を示し、高い耐衝撃性を有するため、耐衝撃性

に劣るプラスチックの改質剤などの用途が想定される。これらの性質を元にした EuTPI の
成形加工に関し、融点が約 60℃であるため、80℃程度のロール表面温度でゴムと同様にオ

ープンロールによる練りに対応できる。そのため、様々な樹脂、ゴム、フィラー、各種薬品

との混練による高性能化・高機能化に向けた検討が行われている。オープンロールにより得

られたシートは約 100℃の熱プレスにより板成形が可能であり、各種物性試験の試験片を作

製することができる。 
 
1-4 本事業全体の目的 
 トランスポリイソプレンは石油由来イソプレンの化学的重合による製品が実用化されて

いるが、構造が不均一、分子量が高くないといった問題点から用途が限定されている。一方、

EuTPI は天然ゴム、合成ゴムと異なる性質を有することから、我々は EuTPI の利用技術に

焦点を当て、PE、PP、ポリ乳酸、PBS に添加（ブレンド）することでこれら樹脂の物性を

改善することに成功している[1-10～12]。しかし、EuTPI の工業用途の開発に必要な樹脂

とのブレンド成形技術（実用的なコンパウンド技術）は開発検討が不十分であり、EuTPI を
用いた工業製品の開発は進んでいない。その理由として EuTPI の大量生産・精製技術が開

発途上であったため、石油由来汎用樹脂への添加といった大規模用途に対する製品開発も

遅れていたことがあげられる。日立造船において EuTPI の大量生産に目途がたったため、

そこで本事業では樹脂とのブレンドに焦点を当てて、実用化に向けた応用研究・用途開発を

実施する。具体的には PLA あるいは PBS に EuTPI をブレンドし、実用レベルの耐衝撃性

と靭性を有するオールバイオマスプラブレンド材料を開発する。 
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 本事業の概要を図 1-9 に示す。上述の EuTPI の特性と EuTPI を利用した開発成果を活

かし、耐衝撃性樹脂の置換えに焦点を当てたバイオマスプラとの実用的ブレンド（混練）技

術、成形技術を開発し、工業化につなげることを目的とする。そのために大阪大学がラボレ

ベルでのブレンド技術と成形技術の基盤を構築し、日立造船が具体的な用途を想定した技

術開発に拡張する。本事業後には、日立造船が各社商品を上市するためのモデル製品を協働

で試作に展開する。 

図 1-9 事業概要 
 
 PP をはじめとする汎用樹脂は一般に耐衝撃性が低いため、耐衝撃性用途には ABS が幅

広く用いられている。国内の樹脂生産量の約 4％を占め、用途は OA 機器、自動車部品、建

築部材、電気製品、日用品（雑貨）、家具、機械部品と幅広い。一方で耐候性、耐熱性等が

劣り、国内での生産量は減少している。また、PLA を代表例とするバイオマスプラは植物

バイオマスを原料として製造されるため、EuTPI と同じく地球温暖化抑制、化石資源枯渇

対策の観点からその普及が急がれている。しかし、PLA を例にすると耐熱性、柔軟性、成

形サイクル等に課題があり、プラスチック製品への適用範囲は限定される。本事業ではこの

ような樹脂の課題を EuTPI を用いて解決することで、EuTPI の工業用途の開拓を目指す。

図 1-10 に EuTPI/PLA ブレンドで想定するモデル製品を示す。本事業ではモデル製品の開

発を通して、実用化の可能性を探る。 
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図 1-10 EuTPI/PLA ブレンドから試作するモデル製品例（計画） 
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図 2-58 P25B を架橋開始剤とした動的架橋の連続混練におけるトルク変化 

図 2-59 Run 9～Run 11 で得られたペレットの断面 SEM 写真 
 

 Run 9～Run 11 のペレットの断面 SEM 写真を図 2-59、図 2-60 に示した。架橋前につい

ては分散相サイズ 5μm 以下で、マトリックスからの剥離が多数観察された。動的架橋の連

続混練後については、P25B-40 添加量 4.5 wt／EuTPI 100 wt%の Run 9 ではミクロ相分離
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構造を保っており、分散相の剥離は若干改善された。さらに、P25B-40 添加量 7.5 wt／
EuTPI 100 wt%の Run 10 では、分散相のマトリックスからの剥離は観察されず、動的架

橋により EuTPI/PLA 二相界面の結合状態が大きく改善された。しかしながら、P25B-40 添

加量 10.5 wt／EuTPI 100 wt%の Run 11 では、動的架橋混練後のミクロ相分離構造が崩れ

て、マトリックスからの分散相剥離が再び観察された。これらの結果より、架橋開始剤の添

加量が多すぎると、ミクロ相分離構造が破壊されることがわかった。ミクロ相分離構造が破

図 2-60 Run 9～Run 11 の SEM 写真（左：500 倍、右：3000 倍） 
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壊される原因はまだ解明していないが、架橋反応速度とブレンド速度のバランスが取れず、

架橋反応が局所的に起きた結果ではないかと推定した。 

 
図 2-61 Run 9～Run 11 の応力-ひずみ曲線 

 
 P25B-40 を架橋開始剤とした Run 9～Run 11 の引張試験結果を図 2-61 に示した。

PLA(2003D)単体の破断ひずみ率は約 6%であった。これに対して、P25B-40 を架橋開始剤

とした Run 9、Run 10、Run 11 の引張破断伸び率はそれぞれ 80%、120%、60%であって、

引張破断伸び率の顕著な向上が得られた。また、式-1 に従い計算したそれぞれの靭性を図

2-62 に示した。EuTPI/PLA（2003D）=10/90(wt%)の樹脂組成において、P25B0-40 の最適

配合量は 7.5 wt／EuTPI 100 wt%であった。DCP を架橋開始剤とした 2-3-3-3 の結果を含

めて、ここまでの靭性のチャンピオンデータを図 2-63 に示した。DCP 系も P25B 系も PLA
単体から 10 倍以上向上し、市販 ABS 樹脂の靭性を上回った。 

図 2-62 Run 9～Run 11 の靭性 
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図 2-63 DCP もしくは P25B-40 を架橋開始剤とした連続混練のチャンピオンデータ 
 
2-3-3-5 不均一架橋の課題と対策 
2-3-3-5-1 不均一架橋の現状 
 前述のように、2 種類の架橋開始剤と混練型二軸押出機を用いて、樹脂組成 EuTPI/PLA
＝10/90(wt%)における動的架橋の連続混練プロセスを検討した結果、市販 ABS 樹脂を上回

る靭性を実現した。さらなる強度の向上のため、上記の動的架橋品の架橋均一性を調べた

（図 2-64）。 

図 2-64 DCP を架橋開始剤とした連続混混練における架橋前後の低倍率写真 
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 図 2-64 は DCP を架橋開始剤とした（Run 3）動的架橋試験の架橋前後の低倍率写真であ

る。左側は SEM 写真で、右側は光顕写真である。SEM 写真から、架橋前後を比べても顕

著な違いは見られないが、光顕写真では、架橋後に大きな白い斑点が観察された。 
 二軸押出機を用いた動的架橋の連続混練プロセスでは、図 2-65 に示したように、予備混

練済みの EuTPI/PLA ペレットと架橋開始剤が図の左上の原料入口からフィードされ、二軸

押出機の内部に入る。二軸押出機は大きく「供給・溶融ゾーン」、「混練ゾーン」、「計量ゾー

ン」など三つのソーンに分けられていて、原料がフィードされたら、まず「供給・溶融ゾー

ン」に入る。「供給・溶融ゾーン」では、ペレット粒子が加熱圧縮され、二軸押出機内を前

進しながら溶融状態となる。この状態で原料の各成分は二軸押出機内の混練ゾーンの手前

まで前進する。溶融状態に入ってから、原料の諸成分は初めて樹脂成分の EuTPI/PLA と架

橋開始剤成分のブレンドが可能になる。ここからスクリューの構造がニーティングユニッ

トに変わり、樹脂成分と低分子の架橋開始剤成分の本格ブレンドが開始される。混練ゾーン

において、架橋反応に伴って各成分がブレンド（混合＋混練）されながら前進する。混練ゾ

ーンから出ると次の計量ゾーンに入る。混練ゾーンで激しいせん断力を受けた溶融体は計

量ゾーンで流動状態が安定化され、連続的かつ安定的にダイスから押出される。 

図 2-65 二軸押出機を用いた動的架橋の連続混練プロセスイメージ図 
 
 前述のように、原料が混練ゾーンの手前で溶融状態になり、混練ゾーンにてスクリューの

せん断力により各成分がブレンドされる。低分子の架橋開始剤は樹脂成分の EuTPI/PLA に

均一に溶解するか、もしくは分散されてから架橋反応が起きるのが理想的である。 
仮に、架橋開始剤がまだ樹脂成分に均一にブレンドされていない「供給・溶融ゾーン」にて

分解し、架橋反応を引き起こすと、原料は部分的に溶融な状態であり、このゾーンのスクリ

ュー構造もブレンド機能が弱いため、樹脂成分（EuTPI/PLA）で局所的に架橋反応が集中

して起きてしまう可能性がある。局所的に高密度に架橋された樹脂成分は塊になり、混練ゾ

ーンに入って強いせん断力を受けても塊のままで再び分散しないか、もしくは少し小さい

塊になると考えられる。そこで、DCP の半減時間 1 分間分解温度は 175℃であることから、

「供給・溶融ゾーン」にて分解反応が始まる可能性も考えられる。これにより、図 2-64 の

光顕写真で観察された白い斑点はDCPの早期分解によってもたらされた不均一架橋由来の

塊であると推定した。 
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2-3-3-5-2  P25B-40 を架橋開始剤とした場合の操作方法改良 
 不均一架橋の課題を解決するために、次の二つの方法を考案した。 
 1）：樹脂のせん断摩擦熱の軽減 
 2）：架橋開始剤の予備分散 
 これまでの実験では、PLA は Nature Works 社の 2003D を使用した。同グレードのメル

トフローレート（MFR）は 6g/10 min (210°C, 2.16kg 負荷)であり、押出グレードで溶融粘

度が高いグレードである。混練過程の樹脂摩擦熱を下げるために、2003D の代わりに、MFR
＝10～15g/10min（190℃、21.2N 負荷）のユニチカ社製射出グレードの TE-2000 を使用す

ることにした。 
また、2)の予備分散では、EuTPI/PLA 予備練済みペレットに、極少量の Diamyl Phthalate

と P25B-40 粉末とをドライブレンドして、P25B-40 粉末を EuTPI/PLA 予備練済ペレット

の表面に均一に付着させてから二軸押出機へフィードすることにした。不均一架橋の課題

解決を目指した新たな実験は以下及び表 2-21、2-22 に記載した内容で行った。 
 
使用装置 
押出機  ：同方向回転二軸混練押出機  
スクリュー：φ25 mm  L/D=41 
計量装置：重量式二軸スクリューフィーダー 
乾燥条件：PLA 樹脂は 100 ℃×10 h 以上(熱風乾燥) 
     予備練済み EuTPI/PLA 樹脂ペレット： 75 ℃×10 h 以上(真空乾燥) 
予備混合：ポリカップに計量済みのDiamyl phthalateを入れ、粉体ラジカル発生剤を加え、 
プラスチック製スパチュラでかき混ぜ、さらに予備混練済み EuTPI/PLA 樹脂ペレットを入

れ、ドライブレンドし、樹脂ペレットにラジカル発生剤を均一に付着させた。 
ノズル：φ3 mm×2 穴 
 

表 2-21 配合組成 

Run 

 

EuTPI 
PLA 

予備練 
架橋開始剤/100EuTPI 

備考  
TE-2000 2003D DCP 

P25B-
40 

Luperox 
101 

12  10 90 --- (G ) --- 4.5 --- 
BHT 0 

13  10 90 --- (G ) --- 4.5 --- 

14  10 90 --- (G ) --- 4.5 --- BHT 
0.5 15  10 90 --- (G ) --- 4.5 --- 
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表 2-22 混練パラメータ記録 
Run 12  13 14 15 

回転数 rpm 100 200 100 200 
ストランド冷却 - 空冷 空冷 空冷 空冷 
供給量 kg/h 2.5 2.5 2.5 2.5 
樹脂圧力(参考値) MPa 0.6～0.7 0.6～0.7 0.6～0.7 0.7～0.9 
ストランド表面状態 
吐出状況 

 
平滑 

吐出安定 
平滑 

吐出安定 
平滑 

吐出安定 
平滑 

吐出安定 
供給量 kg/h 2.5 2.5 2.5 2.5 

 
 低粘度 PLA TE-2000 を使用した Run 13 の混練過程における樹脂温度と、高粘度樹脂の

2003D を使用した Run 9 の樹脂温度との比較を図 2-66 に示した。低粘度 PLA 樹脂の使用

によって、二軸押出機内の樹脂温度を 6～8℃下げることができた。 

図 2-66 二軸押出機連続混練過程の樹脂温度 
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図 2-67 高粘度 PLA 系と低粘度 PLA 系の光学顕微鏡写真 

図 2-68 Run 12, Run 14, Run 15 の光学顕微鏡写真 
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を通過して、架橋反応を伴って連続的に混練される。二種類の PLA 樹脂と 3 種類の架橋開

始剤を用いて検討した結果、連続混練プロセスでも二相界面結合状況が顕著に改善された

EuTPI/PLA コンパウンドペレットを作製することができた。この EuTPI/PLA コンパウン

ドペレットの靭性は PLA 単体から 10 倍以上も向上し、市販 ABS を上回った。連続混練プ

ロセスにおいて、不均一架橋などの課題は残っているが、混練摩擦熱の抑制及びスクリュー

回転数の最適化により解決されつつある。また、使用した混練型二軸押出機は市販の汎用タ

イプであり、L/D＝41 で特別な仕様でもなく、今後の量産技術の本格開発にあたって、実機

向け連続プロセス試験として有益な結果を得ることができた。 
 
2-4 まとめ 
 今年度は EuTPI/PLA ブレンド動的架橋に関する基盤技術、連続混錬プロセスの開発にお

いて、靭性に関する数値目標の突破のみならず、事業化に向けたプロセス開発に関する重要

な知見を得た。昨年度に達成した耐衝撃性物性に加え、靭性を ABS と同等以上に高める技

術開発において、ラジカル開始剤を添加する動的架橋の有用性を明らかにした。混錬におけ

るトルクの影響を元にした物性改善、連続混錬プロセスにおける架橋進行制御など、動的架

橋した EuTPI/PLA ブレンドの高性能化に必要な多くの知見を得た。また、動的架橋した

EuTPI/PLA ブレンドをマテリアルリサイクルするための基礎データや EuTPI/PLA ブレン

ドの耐候性テストデータを取得し、EuTPI/PLA ブレンドの実用化に向けた課題解決につな

げた。PBS 添加系の EuTPI バイオマスブレンドの作製と物性評価も実施し、PBS の特性

を活かした材料開発の基盤を構築した。 
 最終年度は EuTPI/PLA ブレンド動的架橋の技術を深化させることでブレンドの更なる

高性能化を目指すとともに、具体的なモデル製品を複数、設計・試作し、その評価を踏まえ

て実用化に向けた課題を明らかにする。 
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