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委託者である日本コークス工業(株)がロール機を用いて作製した50 wt% セルロース繊維（CeF）/ポリプ

ロピレン（PP）ペレット（以下 CeF/PP ペレット）を，射出成形した。CeF/PP 成形品は，射出速度が遅いと

ショートショットとなり，成形できなかった。CeF/PP成形品は全体的に黄変しており，シリンダー温度が高

くなると黄褐色化した。また，CeF/PP成形品にはCeF凝集物とみられる白色部が点在しており，この白色部

は射出速度が速いほど少なかった。CeF/PP成形品の引張強さ，曲げ強さ，弾性率は，同条件で成形したニー

トPPよりも高かった。またCeF/PP成形品の引張強さ，曲げ強さは，成形時の射出速度が速く，シリンダー

温度が低いほうが，高い傾向があった。 
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１ はじめに 

プラスチック関連企業では，近年 SDGs を背景に環境

に配慮したフィラーの配合等によるプラスチック使用

量の削減が求められており，高濃度のフィラーを配合し

たペレットが注目されている。委託者である日本コーク

ス工業(株)では，植物由来のセルロース繊維（CeF）（幅：

数 µm～数十 µm）を高濃度に樹脂に混練したいという問

い合わせが増えていることから，二軸オープンロール機

「ニーデックス」（以下ロール機）を用いて，CeF を 50 

wt%以上配合したポリプロピレン（PP）ペレットを作製

した。しかし作製したペレットには，流動性不足による

ショートショットや，CeF から発生するガスによると考

えられるヤケ等の成形不良や成形品の変色，強度低下が

発生する等の課題がある。そこで本研究では，委託者が

材料（PP のグレード，相溶化剤の種類等）とロール機に

よる混練条件を検討して作製した高濃度 CeF 複合樹脂

ペレットについて，射出成形条件と，成形品の外観，物

性の関係を明らかにする。これにより射出成形可能な高

濃度 CeF 複合樹脂ペレットの作製を目指す。 

 

２ 研究の方法 

２．１ 高濃度 CeF 複合樹脂ペレットの流れ試験 

委託者がロール機を用いて作製した 4 種類の 50 wt% 

CeF/PP ペレット（以下 CeF/PP ペレット）（原料：CeF，

PP（PP1（押出成形グレード），PP2（射出成形一般グレ

ード），PP3（射出成形耐衝撃グレード），PP4（射出成

形耐衝撃グレード）），相溶化剤）のメルトマスフロー

レイト（MFR）は，メルトインデクサ（宝工業(株)製 L-

207）を用いて，試験温度 190℃，公称荷重 2.16 kg で測

定した（JIS K7210：1999 A 法参考）。 

２．２ 高濃度 CeF 複合樹脂ペレットの射出成形 

CeF/PP ペレットを箱形乾燥機（(株)松井製作所製 PO-

50SH-J）で 80 ℃，6 h 予備乾燥した後，射出成形機（日

精樹脂工業(株)製 NEX 80Ⅳ-9EG）を用いてシリンダー

温度 180，195℃，射出速度（v）1，3，5，10，100 mm/s，

金型温度 48℃（固定側ミラープレートの熱電対により計

測し調整）で成形した。CeF を含まない PP（以下ニート

PP）ペレットについても同様に射出成形した。なお物性

評価用試験片（v=10，100 mm/s）成形時の保圧は次のと

おりとした。 

PP2，CeF/PP2：27 MPa（シリンダー温度 180℃） 

24 MPa（シリンダー温度 195℃） 

PP3，CeF/PP3：37 MPa（180℃），30 MPa（195℃） 

PP4，CeF/PP4：43 MPa（180℃），36 MPa（195℃） 

２．３ 成形品の外観評価 

成形品の成形不良の有無を目視により確認した。また

CeF/PP 成形品の分光反射率は，分光測色計（コニカミノ*  栃木県産業技術センター 県南技術支援センター 
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ルタセンシング(株)製 CM-2600d）を用いて光源 D65，視

野 10°，測定径 8 mm，正反射光除去（SCE）方式で測定

した。 

２．４ 成形品の物性評価 

射出成形により得られた成形品をゲートカットして

JIS K7139：2009 のダンベル形引張試験片タイプ A1 を

作製した。またダンベル形引張試験片の一部を樹脂試験

片ノッチ加工機（(株)安田精機製作所製 No.189-PNCA）

を用いて加工し，短冊形試験片を作製した。 

作製したダンベル形引張試験片の引張強さ，弾性率

は，JIS K 7161-1：2014 により万能材料試験機（50 kN）

（(株)島津製作所製 AG-50kN-XV（特型））を用いて，試

験速度 v1=0.5 mm/min，v2=5 mm/min（速度切替位置：ひ

ずみ 0.3%）で測定した。引張弾性率の測定には接触式伸

び計（(株)島津製作所製 SSG50-10SH，標線間距離 50 mm）

を用いた。短冊形試験片の曲げ強さ，弾性率は JIS K 

7171：2016 により万能材料試験機（50 kN）を用いて，

支点間距離 64 mm，試験速度 2 mm/min で測定した。曲げ

弾性率の測定にはたわみ測定装置（(株)島津製作所製 3

点曲げ試験用たわみ測定装置）を用いた。 

２．５ 成形品の走査型電子顕微鏡観察 

成形品の表面，引張破断面を金（Au）蒸着後，走査型

電子顕微鏡：SEM（日本電子(株)製 JSM-IT200LA）を用い

て加速電圧 5 kV で観察した。 

 

３ 結果及び考察 

３．１ 高濃度 CeF 複合樹脂ペレットの流れ試験 

JIS K6921-2：2018 では PP の MFR は試験温度 230℃，

公称荷重 2.16 kg で求めると記載されている。しかし，

セルロースの熱分解反応は 200℃以下でも進行すること

が知られており 1)，また成形温度付近における MFR を求

めるため，今回は試験温度を 190℃とした。ニート PP，

CeF/PP ペレットの MFR を表１に示す。一般的に MFR≧1

であれば射出成形可能とされるが，同様の CeF/PP ペレ

ットでMFR=0.6のペレットを成形した経験があることか

ら，今回は MFR≧0.6 の CeF/PP2，CeF/PP3，CeF/PP4 ペ

レットと各ニート PP ペレットについて，射出成形を行

った。 

３．２ 高濃度 CeF 複合樹脂成形品の外観評価 

ニート PP，CeF/PP ペレット（PP2，PP3，PP4）をそれ

ぞれシリンダー温度と，射出速度（v [mm/s]）を変えて

射出成形し，ペレットの成形可否と成形品の外観を評価

した。 

CeF/PP2 ペレットと成形品（シリンダー温度 195℃）

の外観を図１に，各ペレットの成形可否を表２に示す。

ニート PP は，すべて低射出速度でボイドやシワ等の外

観不良が見られたが，今回検討したすべての条件におい

て成形可能であった。一方，すべての CeF/PP は射出速

度が遅いと，ショートショットとなり成形できなかっ

た。これは CeF/PP の MFR がニート PP よりも小さいため

と考えられる。また CeF/PP4 においては，シリンダー温

度 195℃の時は v=3 mm/s で成形できたが，シリンダー

温度 180℃の時は成形できなかった。これは，シリンダ

名称
MFR [g/10min]

ニートPP CeF/PP

PP1 0.2 0.04 *)

PP2 8.3 4.7

PP3 34.1 1.3

PP4 49.4 0.6

*)切取り片の秤量の最大値と最小値の差が平均の15%超

表１ ニート PP，CeF/PP ペレットの MFR（試験温 

度 190℃，公称荷重 2.16 kg） 

図１ CeF/PP2 ペレットと成形品（シリンダー温度 195℃）の外観 

            (a)ペレット，(b)v=1 mm/s，(c)v=10 mm/s，(d)v=100 mm/s 
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ー温度が低いほど樹脂の温度が低く，粘度が高いためと

考えられる。 

なお，図は示していないが，検討したすべての条件に

おいて，ニート PP 成形品はペレット同様白色であるの

に対し，CeF/PP 成形品は黄変した。しかし，CeF/PP 成

形品は一様に黄変せず，一部白色部が点在しており，こ

の白色部は射出速度が速いほど少ない傾向があった。さ

らに v=100 mm/s の成形品において，白色部は，平行部

からタブに樹脂が流れる部分と，流動末端に見られる傾

向があった（図１(d)）。この 2 点について，以下詳細

に調査した。 

３．２．１ CeF/PP 成形品の黄変 

図２にシリンダー温度 180，195℃，v=10，100 mm/s で

成形した CeF/PP 成形品の分光反射率を示す。なお，目

視に近い評価をするため，測定は SCE 方式で行った。シ

リンダー温度が高いほど，a*値（値が正に大きいほど赤

色が強い）及び b*値（値が正に大きいほど黄色が強い）

は上昇する傾向があり，成形品がより黄褐色化している

ことが分かった。また CeF/PP3 と CeF/PP4 は射出速度が

速いほど明暗を示す L*値が低下しており，暗色化してい

ることが分かった。これは射出速度が速いほど，CeF/PP

にかかるせん断熱が大きくなったためと考えられる。 

CeF/PPの黄変原因を探るため，CeF/PP4ペレット，CeF，

ニート PP4 ペレット，相溶化剤 4 mg をそれぞれ示差熱

分析装置（(株)日立ハイテクサイエンス製 TG/DTA7200）

を用いて乾燥空気雰囲気中 195℃，30 min 加熱した（温

度プログラム：初期温度 35℃，到達温度 195℃，30 min

保持（昇温速度 100℃/min））。その結果，CeF/PP4 ペレ

ットと CeF は黄変したのに対し，ニート PP4 ペレットと

相溶化剤は，明らかな変色は見られなかった（図３）。

また図は示していないが，窒素雰囲気中同条件で加熱し

た際にも同様の傾向が見られた。このことから，CeF/PP

成形品の黄変は，熱による CeF の変色が原因と考えられ

る。なお，セルロースは無彩色だが，加熱により変性し

共役二重結合が生成すると変色することが報告されて

いる 2)。また，CeF を加熱すると CeF の表面は黄変する

が，内部は元の色（白色）に近いことから，内部は空気

により断熱され，変色しにくいと考えられる。 

３．２．２ CeF/PP 成形品の白色部 

CeF/PP2 成形品（シリンダー温度 180℃，v=10 mm/s）

表面の SEM 像を図４に示す。白色部は配向していない繊

維が多数見られることから，CeF 凝集物と考えられる。

なお CeF 凝集物は空気を含むため，成形時の熱で変色し

にくく，白く見えていると考えられる。また図は示して

いないが CeF/PP ペレットを 180℃，195℃で圧縮成形し

て得られた板には，同様の白色部（CeF 凝集物）は見ら

れなかった。このことから，射出成形の計量時（スクリ

ュー回転時）に CeF が凝集したと推測される。また，射

出速度が速いと，白色部分が少なくなったことから，せ

ん断力によって CeF が再分散したと推察される。なお，

今回検討した射出成形条件において，PP は溶融するが，

CeF は溶融しないため流動性がなく，CeF/PP ペレットを

射出成形すると，CeF は PP の流れに乗って，金型内に充

填される。CeF/PP は射出速度が遅いと，ショートショッ

トとなり成形できなかったことから（表２），CeF は PP

の流れがある速度以上でないと，流れに乗れないと考え

表２ ニート PP，CeF/PP ペレットの成形条件と成形可否 

シリンダー
温度 [℃]

射出速度：v [mm/s]

1 3 5 10 100

ニートPP2
180 ボイド ○ ○ ○ ○

195 ボイド ○ ○ ○ ○

CeF/PP2
180 ― × ○ ○ ○

195 × ― ○ ○ ○

ニートPP3
180 ― シワ シワ ○ ○

195 シワ ○ ○ ○ ○

CeF/PP3
180 ― × ○ ○ ○

195 × ― ○ ○ ○

ニートPP4
180 ― シワ ○ ○ ○

195 シワ ○ ○ ○ ○

CeF/PP4
180 ― × ○ ○ ○

195 × ○ ○ ○ ○

○：成形不良なし ×：成形不可（ショートショット）
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られる。v=100 mm/s において，CeF 凝集物が，平行部か

らタブに樹脂が流れた部分と流動末端に見られるのは

（図１(d)），これらの部分で PP の流れが相対的に遅く

なり，流れに乗れなくなった CeF が詰まりやすくなるた

めと考えられる。 

３．３ 高濃度 CeF 複合樹脂成形品の物性評価 

ニート PP ペレットと CeF/PP ペレット（PP2，PP3，

PP4）をそれぞれシリンダー温度 180，195℃，v=10，100 

mm/s で射出成形して得られた成形品の引張強さ，引張弾

性率，曲げ強さ，曲げ弾性率を測定した。なおニート PP

ペレットと CeF/PP ペレットでは，最適な保圧は異なる

と考えられるが，今回は比較のため，ニート PP2 と

CeF/PP2，ニート PP3 と CeF/PP3，ニート PP4 と CeF/PP4

はそれぞれ同じ条件で成形している。 
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図２ CeF/PP 成形品の分光反射率（SCE） 

図４ CeF/PP2 成形品（シリンダー温度 180℃，v=10 mm/s）表面の SEM 像 

図３ 加熱前後の CeF/PP4 ペレットとその原料 

(A)未加熱，(B)195℃，30 min 加熱（乾燥

空気），(a)CeF/PP4 ペレット，(b)CeF，

(c)ニート PP4 ペレット，(d)相溶化剤 
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３．３．１ CeF/PP2 成形品の物性評価 

シリンダー温度 180℃で成形したニート PP2，CeF/PP2

成形品の引張試験，曲げ試験結果を図５(a)に，シリン

ダー温度 195℃で成形した成形品の結果を図５(b)に示

す。シリンダー温度 180℃で成形した CeF/PP2 の引張強

さは，射出速度を変えても変わらなかった。一方，180℃，

v=100 mm/sで成形した CeF/PP2の曲げ強さは，v=10 mm/s

で成形したものよりも高かった。また 180℃，v=100 mm/s

で成形した CeF/PP2 の曲げ強さは，同条件で成形したニ

ート PP2 の曲げ強さの平均値の 1.71～1.78 倍であり，

v=10 mm/sの1.47～1.63倍より高かった。これは，180℃，

v=100 mm/s で成形した CeF/PP2 は，v=10 mm/s と比較し

て，表面の CeF が配向しているためと推察される。 

シリンダー温度 195℃で成形した CeF/PP2 の引張強さ

は，180℃の時と同様，射出速度を変えても変わらなか

った。また 180℃の時と同様，195℃，v=100 mm/s で成

形した CeF/PP2 の曲げ強さは，v=10 mm/s で成形したも

のよりも高かった。 

シリンダー温度の違いに着目すると，180℃，v=10 

mm/sで成形したCeF/PP2の引張強さは，195℃，v=10 mm/s

で成形したものよりも高く，v=100 mm/s で成形したもの

についても同様であった。しかし，180℃，v=10 mm/s，

100 mm/s で成形した CeF/PP2 の引張強さは，それぞれ

同条件で成形したニート PP2 の 1.4 倍であり，195℃で

成形した時と変わらなかった。このことから，シリンダ

ー温度が低い時に CeF/PP2 の引張強さが高いのは，CeF

の配向が原因ではないと考えられる。また，180℃，v=100 

mm/s で成形した CeF/PP2 の曲げ強さは，195℃，v=100 

mm/s で成形したものよりも高い。しかし，180℃，v=100 

mm/s で成形した CeF/PP2 の曲げ強さは，同条件で成形

したニート PP2 の 1.7 倍であり，195℃，v=100 mm/s で

成形した時と変わらなかった。なお，今回検討したすべ

ての条件において，CeF/PP2 の引張強さ，引張弾性率，

曲げ強さ，曲げ弾性率はニート PP2 より高くなった。 

３．３．２ CeF/PP3 成形品の物性評価 

シリンダー温度 180℃で成形したニート PP3，CeF/PP3

成形品の引張試験，曲げ試験結果を図６(a)に，シリン

ダー温度 195℃で成形した成形品の結果を図６(b)に示

す。シリンダー温度 180℃，v=100 mm/s で成形した

CeF/PP3 の引張強さは，v=10 mm/s で成形したものより

も高かった。また，180℃，v=100 mm/s で成形した CeF/PP3

の引張強さは，同条件で成形したニート PP3 の 1.97～

2.03 倍であり，v=10 mm/s の 1.87～1.93 倍より高かっ

た。これは，180℃，v=100 mm/s で成形した CeF/PP3 は，

v=10 mm/s と比較して，CeF が配向しているためと推察

される。また 180℃，v=100 mm/s で成形した CeF/PP3 の

曲げ強さは，v=10 mm/s で成形したものよりも高かった。

しかし 180℃，v=100 mm/s で成形した CeF/PP3 の曲げ強
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図５ CeF/PP2 成形品の引張強さ，引張弾性率，曲げ強さ，曲げ弾性率 

(a) シリンダー温度 180℃ 
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(b) シリンダー温度 195℃ 
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さは，同条件で成形したニート PP3 の 2.2 倍であり，

v=10 mm/s で成形した時と変わらなかった。以上のこと

から，180℃，v=100 mm/s で成形した CeF/PP3 は，v=10 

mm/s と比較して，CeF が配向しているものの，表面の CeF

の配向については v=100 mm/s 成形品と v=10 mm/s 成形

品で大差ないと考えられる。 

シリンダー温度195℃，v=100 mm/sで成形したCeF/PP3

の引張強さは，180℃の時と同様，v=10 mm/s で成形した

ものよりも高かった。一方，195℃で成形した CeF/PP3 の

曲げ強さは，射出速度を変えても変わらなかった。 

シリンダー温度の違いに着目すると，CeF/PP3 の引張

強さは温度を変えても変わらなかった。一方，180℃，

v=10 mm/s で成形した CeF/PP3 の曲げ強さは，195℃，

v=10 mm/s で成形したものよりも高く，v=100 mm/s で成

形したものについても同様であった。また，180℃，v=10 

mm/s，100 mm/s で成形した CeF/PP3 の曲げ強さは，それ

ぞれ同条件で成形したニート PP3 の 2.13～2.20 倍であ

り，195℃の 2.00～2.11 倍より高かった。このことから，

180℃で成形した CeF/PP3 は，195℃と比較して，表面の

CeF が配向していると推察される。なお，今回検討した

すべての条件において，CeF/PP3 の引張強さ，引張弾性

率，曲げ強さ，曲げ弾性率はニート PP3 より高くなった。 

３．３．３ CeF/PP4 成形品の物性評価 

シリンダー温度 180℃で成形したニート PP4，CeF/PP4

成形品の引張試験，曲げ試験結果を図７(a)に，シリン

ダー温度 195℃で成形した成形品の結果を図７(b)に示

す。シリンダー温度 180℃で成形した CeF/PP4 の引張強

さは，射出速度を変えても変わらなかった。一方，180℃，

v=100 mm/sで成形した CeF/PP4の曲げ強さは，v=10 mm/s

で成形したものよりも高かった。また v=100 mm/s で成

形した CeF/PP4 の曲げ強さは，同条件で成形したニート

PP4 の 2.42～2.43 倍であり，v=10 mm/s の 2.28～2.34

倍より高かった。これは，180℃，v=100 mm/s で成形し

た CeF/PP4 は，v=10 mm/s と比較して，表面の CeF が配

向しているためと推察される。 

シリンダー温度 195℃，v=100 mm/sで成形した CeF/PP4

の引張強さ，曲げ強さは，v=10 mm/s で成形したものよ

りも高かった。また 195℃，v=100 mm/s で成形した

CeF/PP4 の曲げ強さは，同条件で成形したニート PP4 の

2.44～2.45 倍であり，v=10 mm/s の 2.22～2.35 倍より

高かった。このことから，180℃の時と同様，195℃，v=100 

mm/s で成形した CeF/PP4 は，v=10 mm/s と比較して，表

面の CeF が配向していると考えられる。 

なお，CeF/PP4 の引張強さ，曲げ強さは，シリンダー

温度を変えても変わらなかった。また PP2，PP3 と同様，

今回検討したすべての条件において，CeF/PP4 の引張強

さ，引張弾性率，曲げ強さ，曲げ弾性率はニート PP4 よ

り高くなった。 
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図６ CeF/PP3 成形品の引張強さ，引張弾性率，曲げ強さ，曲げ弾性率 

(a) シリンダー温度 180℃ 

(b) シリンダー温度 195℃ 
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以上のことから，PP2，PP3，PP4 のいずれにおいても，

射出速度が速いほど，またシリンダー温度が低いほど，

CeF/PP の引張強さ，曲げ強さは高くなる傾向があるとい

える。 

ここで CeF/PP2 成形品と CeF/PP4 成形品（引張強さ：

CeF/PP2＜CeF/PP4）の引張挙動を比較するため，シリン

ダー温度 195℃，v=100 mm/s で成形したニート PP2，

CeF/PP2，ニート PP4，CeF/PP4 成形品の代表的な応力－

ひずみ曲線を図８に示す。CeF/PP2 成形品は，ニート PP2

成形品と比べて著しく伸びが低下しており，また降伏せ

ずに破断している。一方，CeF/PP4 成形品は降伏後に破

断しており，また CeF/PP2 成形品よりも伸びていること

が分かる。前述と同条件で成形した CeF/PP2 成形品の引

張破断面の SEM 像を図９(a)に，CeF/PP4 成形品の引張
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図７ CeF/PP4 成形品の引張強さ，引張弾性率，曲げ強さ，曲げ弾性率 

(a) シリンダー温度 180℃ 

(b) シリンダー温度 195℃ 
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図９ CeF/PP 成形品（シリンダー温度 195℃，v=100 mm/s）の引張破断面の SEM 像 

(a)CeF/PP2，(b)，（c）CeF/PP4 



栃木県産業技術センター 研究報告 No.20 (2023) 

 

- 36 - 
 

破断面の SEM 像を図９(b)，(c)に示す。CeF/PP2 成形品

と CeF/PP4 成形品のいずれにおいても，引張破断面には

CeF が抜けてできたとみられる孔（図９(a)，(b)の矢印

部）が観察された。また抜けた CeF の一部に PP が付着

している様子が見られ（図９(c)），特に CeF/PP4 成形

品で多く見られた。さらに，CeF/PP4 成形品の引張破断

面には，直径 1 µm 程度の孔が多数見られた。図は示し

ていないが，同様の孔はニート PP4 成形品の引張破断面

にも見られ，また PP4 はエチレンを 6 wt%含むことから，

この孔は PP4 に海島構造のように含まれるポリエチレ

ン（PE）相（島構造）が PP 相（海構造）とともに引き伸

ばされ，抜けてできたものと考えられる（PP2 のエチレ

ン含有率は 0 wt%）。以上のことから，成形品を引っ張

ると，CeF/PP2 では CeF の引き抜けが瞬間的に起こるの

に対し，CeF/PP4 では PE が粘り，CeF の引き抜けが段階

的に起こると考えられる。なお，図は示していないが，

CeF/PP4 同様，CeF/PP3 は降伏後に破断しており（伸び

（引張破断呼びひずみ）：CeF/PP2＜CeF/PP3≦CeF/PP4），

またその引張破断面には CeF が抜けてできたとみられ

る孔と直径 1 µm 程度の孔が観察された。  

 

４ おわりに 

委託者である日本コークス工業(株)がロール機を用

いて作製した 4 種類の 50 wt% CeF/PP ペレット（以下

CeF/PP ペレット）（PP1，PP2，PP3，PP4）について，MFR

を測定した。MFRが 0.6 以上の CeF/PP2，CeF/PP3，CeF/PP4

と各ニート PP について射出成形を行い，外観，物性を

評価し，次の知見を得た。 

（1）CeF/PP 成形品（PP2，PP3，PP4）は，射出速度が遅

いとショートショットとなり，成形できなかった。

CeF/PP 成形品は全体的に黄変しており，シリンダ

ー温度が高くなると黄褐色化した。また，CeF/PP 成

形品には CeF 凝集物とみられる白色部が点在して

おり，この白色部は射出速度が速いほど少なかっ

た。 

（2）CeF/PP 成形品（PP2，PP3，PP4）の引張強さ，曲げ

強さ，弾性率は，同条件で成形したニート PP より

も高かった。 

（3）CeF/PP 成形品（PP2，PP3，PP4）の引張強さ，曲げ

強さは，成形時の射出速度が速く（v=100 mm/s），

シリンダー温度が低い（180℃）ほうが，高い傾向

があった。 

（4）CeF による PP の補強効果は，PP4 が最も高く，シ

リンダー温度 180℃，v=100 mm/s で成形した

CeF/PP4の引張強さは同条件で成形したニートPP4

の 2.5 倍，曲げ強さは 2.4 倍であった。 
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