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強度と弾力性を備えたバイオセラミックスの開発(第1報) 

－セルロースナノファイバーとセラミックスの複合化－ 

 

浅倉秀一 

 

Development of bioceramics with strength and elasticity (Ⅰ) 

- Composites of cellulose nanofibers and ceramics - 

 

Shuichi ASAKURA 

 

バイオセラミックスであるリン酸カルシウムと、工業用用途としても広く使われているアルミナについてセルロースナノファ

イバー（CNF）との複合化を行った。リン酸カルシウムには、CNFを約10 wt%添加することで曲げ強度は約40 MPaを示し、

焼成してCNFを熱分解したリン酸カルシウムの試験片よりも高い靭性を示した。アルミナとの複合化に関しては、これまで

の結合剤や可塑剤、潤滑剤等の成形助剤を一切加えずに、CNFの水分散液のみをアルミナの粉体と混合し、スラリーを

湿式で加圧成形することで、割れや亀裂のない成形体が形成できた。CNFを約1 wt%または10 wt%添加して成形した短冊

状の試験片、および1200℃で焼成した試験片の曲げ試験を行った結果、CNFの量が多いほど曲げ強度は向上した。さら

に、焼成により緻密化することで曲げ強度は向上し、ひずみは小さくなる結果となった。しかしながら、耐摩耗性では、CNF

を10 wt%添加し、焼成していない試験片では、アルミナ表面はほとんど摩耗せず、摩耗試験機の冶具のSUS304ボールの

方が摩耗し、試験片表面に付着していた。この試験片の表面構造は、焼結していないためアルミナ粒子の結合はないが、

CNFのネットワークが形成されており、これによってアルミナの耐摩耗性が向上したと考えられる。

                                                             

１． はじめに 

セルロースナノファイバー(CNF)は、軽くて強度があるフ

ァイバー状の素材であるが、ガラス繊維や炭素繊維と異な

り、水分散した状態が安定である。一方、セラミックスは水

系のスラリーを原料とするものが多いため、従来の水系ス

ラリーの水をCNF水分散液に置き換えれば、セラミックス

原料とCNFの混合スラリーの作製が可能となる。また、

CNFの高い増粘効果により水中では沈降しやすいセラミッ

クス粒子が、CNF溶液中では沈降が起きにくく、高い分散

性を示すようになる。成形方法については、プラスチックは

原料の樹脂を溶融させて成形することが基本だが、セラミ

ックスの場合は融点が2000℃を超えるものも多くあり、単

独で射出成形することも、金属のように溶かして鋳造型に

注いで成形することも一般的でない。伝統産業である陶磁

器は、カオリンやセリサイトなどの天然の粘土に、石英、長

石、水を混ぜることで塑性変形および成形が可能である。

一方、リン酸カルシウム、アルミナ、ジルコニア、炭化ケイ

素等のファインセラミックスの場合は、非可塑性原料である

ため、水を加えただけでは成形は困難で、ポリビニルアル

コールやカルボキシルメチルセルロース、樹脂エマルショ

ン等の有機系結合剤、可塑剤、潤滑剤等の成形助剤を添

加して成形が行われている1)。成形後、1000℃を超える高

温で焼成することで、これらの成形助剤は分解除去され、

高い強度を持つセラミックス製品が形成される。 

しかしながら、すべてのセラミックスにおいて高温焼成を

行っている訳ではなく、硬くて脆い性質を持つセラミックス

に靭性を持たすために、樹脂と複合したものは非焼成で

ある。また、成形助剤の脱脂および焼成における消費エネ

ルギーは、全行程の中で大きな割合を占めるため、非焼

成でも強度や靭性が発現できれば、省エネとなる。 

そこで本稿では、バイオセラミックスであるリン酸カルシ

ウムと、IC基板、エレクトロニクス用各種セラミックスに多く

使用されているアルミナについて、CNFとの混合スラリーを

原料にして、CNFの耐熱温度より低い100℃以下で成形を

行った。成形品におけるCNFの添加量の違いや、焼成し

た場合の物性の変化について評価した。 

 

２． 実験方法 

２．１ スラリーの調整方法 

  スラリーの作製方法は、最初にCNFの約1 wt%水分散

液(中越パルプ工業(株)製、広葉樹林由来の低解繊タイプ

または高解繊タイプ、CNF固形分約1 g)に純水を加えて

家庭用ミキサーで2～3倍に希釈した。これは、原液のまま

では粘度が高く、CNF同士が密に存在しているため、この

後混合するリン酸カルシウムやアルミナ粒子がCNF間に入

っていかないと考えられるためである。リン酸カルシウムの

場合は所定量の水酸化カルシウム(Ca(OH)2)粉末をCNF

液と共にミキサーで撹拌したのち、ビーカーに移してスタ

ーラーで撹拌しながらリン酸(H3PO4)を少しずつビュレット

を用いて添加して反応させ、リン酸カルシウムとCNFの混

合スラリーを得た。アルミナの場合は、希釈したCNF液に

少量の水で溶いたアルミナを加えてミキサーで撹拌した。

これらの混合スラリー中に水の割合は95 wt%前後であり、

水の割合を減らすために遠心分離処理を行った。混合ス
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ラリーをガラス製遠沈管に入れ、2330 Xgの遠心力で、10

分～30分処理し、2層に分かれた上澄みの水を捨てること

で、水分量が約85～50 wt%に減少したスラリーが得られ

た。 

２．２ 成形方法および評価方法 

 2.1で作製したスラリーから成形するために、本研究では

大きく２種類の方法で行った。一つは、スラリーからスプレ

ードライによってセラミックスとCNFの複合粉体を形成した

後、乾式で加圧成形をする方法である。もう一つは、スラリ

ー状のものから湿式で加圧成形によって水を除去しなが

ら成形する方法である。リン酸カルシウムに関して、乾式

加圧成形および湿式加圧成形の一部は既報で報告済み

である2)。本報では、最初にリン酸カルシウムについて、短

冊状の金型を用いた曲げ試験片を作製した。遠心分離と

熱乾燥により水分量を50 wt%前後まで減らした後、吸水性

のある素焼き板の上で短冊状の型に充填した。100℃に保

持した熱プレスで、金型に詰めたスラリーを押さえの型で

押しながら脱水をし、短冊状の試験片を作製した。アルミ

ナについては、同様の短冊状の金型に加え、丸型の金型

を用いて、湿式加圧成形を行った。また、セラミックスの成

形に結合剤としてよく使われている、カルボキシルメチル

セルロース(CMC)やポリビニルアルコール(PVA)を加えて

成形し、CNFの場合と比較した。 

曲げ強度は、万能試験機(島津製作所製AG-10TB)を

用いて0.5 mm/minの速度で3点曲げ試験を行い、最大強

度を測定した。表面硬度は、マイクロビッカース硬度計(松

沢精機製DMH-2型）を用いて測定した。 

 アルミナについては、CNFを約0.1、1、5、10 wt%添加し

た丸型試験片と、CNFを1、5、10 wt%添加した短冊状の試

験片を作製した。さらに、CNFを1および10 wt%添加して成

形した短冊状の試験片を、マッフル炉を用いて1200℃で

焼成した。アルミナの焼結温度は、1500℃以上であるため、

仮焼成レベルであるが、室温から5℃/minで1200℃まで昇

温し、1200℃で3 h保持した後、徐冷した。 

アルミナにCNFが1 wt%含まれた成形体を1000℃まで昇

温させた時の熱的挙動は、示差熱・熱重量同時測定装置

(Simultaneous DSC/TGA; TAインスツルメント製SDT 

Q600)を用いて評価した。昇温速度は5℃/minとし、空気

中でのCNFの熱分解挙動を調べた。 

 アルミナにCNFを1 wt%および10 wt%添加した短冊状試

験片と、それぞれの割合のCNFが含まれていたものを

1200℃で焼成した試験片について耐摩耗試験と曲げ試

験を行い、比較した。耐摩耗試験は、表面摩擦試験機（新

東科学製トライボギアTYPE38型）を用いて、走査台に両

面テープで試験片を固定し、摩耗させる治具には10 Φの

SUS304製ボールを用いた。試験片にかかる垂直荷重を

100 gf、走査速度1000 mm/sec、走査距離20 mmとし、30

分間試験片の方を往復(約750往復）させて、摩擦抵抗力

を測定した。 

 曲げ試験後の破断面やその他表面観察、摩擦試験後

の摩耗痕の観察は、電子線プローブマイクロアナライザー

(EPMA; 日本電子製 JXA-8600S型）を用いた。 

  

３． 結果と考察 

３．１ リン酸カルシウムとCNFの複合体 

 図1(a)に示すようにCNFが10 wt%含まれる複合体は40 

MPaの最大強度を示し、その時のひずみは1.7%であった。

リン酸カルシウムのみでは、試験片の作製は困難であった

ため、次に10 wt%CNF入りの成形体を1050℃で2時間焼

成して、CNFを完全に熱分解させた試験片を作製した。焼

成後の試験片の重量はCNF分が減少し、寸法は約15%収

縮した。この試験片の曲げ強度は41 MPaまで達したが、

ひずみは0.4%であった(図1(b))。さらに、焼成した試験片で

は最大強度直後に二つに破断されるのに対し、CNFが含

まれる焼成していない成形体では、ひびは入っても直ちに

二つに破断されることはなかった。以上より、リン酸カルシ

ウムにCNFを10 wt%複合化することで、非焼成でも焼成し

たリン酸カルシウムと同様の強度を示した。また、ひずみが

大きくなったことから、靭性が大きく、かつ図1(c)の断面画

像に見られるCNFのネットワークによって亀裂が進展しに

くいセラミックスが形成された。リン酸カルシウムのみのスラ

リーでは曲げ試験片は成形できなかったのに対し、CNFを

加えることで成形が可能であり、図1(d)の断面図から、焼

成した試験片ではCNFは存在せず、リン酸カルシウムの

粒子の融着が見られた。一方、比較としてCNF100 %の曲

げ試験片も作製して曲げ強度試験を行った。中越パルプ

製の10 wt%低解繊品(粘土状)を同様に型につめて加圧成

形したものについて試験を行ったところ、157 MPaの最大

強度を示し、その時のひずみは1.8%であった。強度は、

CNFの解繊度や配向性、プレス強度によっても変わると思

われるが、今回のリン酸カルシウムとCNFの複合体では、リ

ン酸カルシウムが存在することでCNFのネットワーク構造

ひずみ1.7%

リン酸カルシウム/CNF 10 wt%
を1050℃で焼成したもの

ひずみ0.4%

(b)の破断面(a)の破断面

リン酸カルシウム/CNF 10 wt%(a) (b)

(c) (d)

図1  曲げ試験結果と破断した断面のSEM画像
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が緻密ではなくなり、その結果CNF間の水素結合力も弱く

なることから、CNF100 %の曲げ強度を上回ることはないと

考えられる。CNFの割合を10 wt%から増やせば強度も増

すと考えられるが、CNFの割合を増やすことで水分も多く

なり、その分多くの水の処理が課題となる。 

さらに、両者のビッカース硬さを測定したところ、CNF入

りの非焼成のものはHvが23.1に対して、焼成したものは、

Hvは90.9に約4倍上昇した。この結果、曲げ強度が高いが

硬度は小さいことから、加工が容易なセラミックスの形成が

可能になったと言える。 

一方、ファインセラミックスの成形で成形助剤としてよく

使われ、CNFと同じ多糖類であるCMCを10 wt%加えたリン

酸カルシウム複合体を同様に作製した結果、脆く一体の

成形体にならなかった。成形助剤も一般的には、結合剤、

分散剤、潤滑剤、可塑剤等数種類を組み合わせる必要が

あり、添加方法、混合方法にもノウハウがあることから、

CNFと同様な方法でCMCを混ぜるだけでは良好な成形は

できないと思われる3)。結合剤としてCNFを見ると、他の一

般的なセラミックス用結合剤と異なり、ファイバー形状をし

ており、CNF間の水素結合によりネットワークを形成してい

るため、ひび割れにくく、亀裂も伸展しにくい成形体が形

成可能であると言える。 

３．２ アルミナとCNFの複合体 

 アルミナに対して、リン酸カルシウムと同様な方法でCNF

を0、0.1、1、5、10 wt%加えて湿式加圧成形を行った結果、

CNFを全く加えずに成形すると、図2(a)のようにバラバラに

なり成形できなかった。一方、CNFを0.1 wt%加えると、図

2(b)のように一部が欠けて、少し脆い成形体が形成された。

さらに、1 wt%ではほぼ良好に成形できたが、エッジの部分

がやや脆い成形体であった。5 wt%以上では、表面を研磨

してもエッジが欠けることもなく、鏡面仕上げすることも可

能であった。CNFが1 wt%と10 wt%含まれるアルミナ成形体

の圧縮試験を行った結果、図3に示すようにCNFが1 wt%

では、初期強度は低かったが、圧縮されるにつれて10 wt%

と同様な挙動を示した。 

通常ファインセラミックスの成形には数種類の成形助剤

を加えるため、それらの熱分解挙動は複雑になり、昇温方

法も多段階で時間もかかる1)。アルミナにCNFを約1 wt%添

加して成形したものについて、SDTで重量および熱量の

変化を調べた結果を図4に示す。250℃を過ぎたころから

CNFの分解による重量減少が始まり、約500℃までにほぼ

完了した。 

CNFとの比較として、成形助剤としてよく使われている

PVAを水に溶かしたものを10 wt%アルミナに加えて成形を

行った。PVAは先述のCMCと同様に糊の成分であるため、

スラリーはべとつき感があり、流動性が少なく、成形しづら

い感触であった。このスラリーを丸型の金型にスラリーを詰

めて成形すると、バラバラになることなく、成形できたが、

短冊状の金型では50%以上が砕ける結果となった。 

CNFを1 wt%添加して成形した短冊状の成形体の強度

試験を行った結果、5.1 MPaの曲げ強度とひずみは0.17%

を示したのに対し、CNFを10 wt%添加したものでは、強度

は8倍以上の43.8 MPaまで上昇し、ひずみも1.48%となり、

靭性が付与された。一方、CNFが1 wt%含まれる成形体を

1200℃で焼成し、CNFを完全に熱分解させた試験片は、

寸法が約3.7%収縮した。この試験片を同様に曲げ試験を

行った結果、25.7 MPaの強度と0.77%のひずみを示し、焼

成していない試験片より、約5倍上昇した。また、CNFが10 

wt%含まれる試験片を焼成した試験片は68.1 MPaの曲げ

CNF 10%

CNF無し

CNF 1%

CNF 0.1%

図2  CNFが、0、0.1、1、10 wt%含まれるアルミナ
成形体

(a) (b)

(c) (d)

CNF 10%

CNF 1%

図3 CNFが1または10 wt%含まれるアルミナ成形体の
圧縮試験結果

図4 CNFが1 wt%含まれるアルミナ成形体の熱分析結果
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図5 CNFが10 wt%含まれるアルミナを焼成した
試験片を摩耗試験した後の摩耗痕のSEM画像

強度と0.35%のひずみを示した。以上より、非焼成のアルミ

ナについては、CNFの量が増すことでネットワーク構造に

より曲げ強度が向上し、焼成したアルミナは、緻密化され

ることで、CNFの強度よりセラミックスの持つ強度が上回っ

たと考えられる。従って、焼成体の高強度化には、成形す

る前のCNFを含んだ成形体を、欠陥なく均一な密度で成

形することが重要である。また、焼成時にCNFが熱分解し、

ガスが発生するため、CNFの長さや径、添加量によっても

収縮率も変わり、多孔体構造の作製も可能になると考えら

れる。 

次に、曲げ試験と同様の種類の試験片について、耐摩

耗性を評価した。往復摩擦試験中の摩擦抵抗力および動

摩擦係数に、それぞれの試験片間に大きな違いはなかっ

た。しかしながら試験後の摩耗痕が、CNFが10 wt%含ま

れる試験片のみ黒くなり、摩耗屑もほとんどでなかったの

に対し、他の3種類の試験片では、試験直後は黒い摩耗

痕が着いた後、アルミナが削れて、白い摩耗屑が発生し

た。SEMで摩耗痕を観察した結果、CNFが1 wt%含まれて

いる試験片および焼成したもの、さらにCNFが10 wt%含ま

図7 CNFが10 wt%含まれるアルミナ試験片を摩耗試験
した後の摩耗痕のライン分析結果

Al

Fe

図8 CNFが10 wt%含まれるアルミナ試験片の表面
SEM画像

れた試験片を焼成したものについては、図5のように表面

が削られている様子が観察できたが、CNFが10 wt%含ま

れ、非焼成の試験片では図6のように摩耗痕の形状が異

なった。そこで、摩耗痕の垂直方向にアルミと鉄元素につ

いてライン分析を行った。 

その結果図7のように、摩耗痕の部分でアルミ由来のピ

ーク強度が減少し、鉄が検出された。これは、摩耗試験機

図6 CNFが10 wt%含まれるアルミナ試験片を摩耗
試験した後の摩耗痕のSEM画像

図9 CNFが10 wt%含まれるアルミナを焼成した
試験片の表面SEM画像



岐阜県産業技術センター研究報告 No.12 (2018) 

5 

 

のSUS304のステンレスボールに由来し、摩耗試験により、

ステンレスが摩耗し、アルミナとCNFの複合試験片表面に

付着したと考えられる。この試験片の摩耗痕以外の表面を

SEM観察した結果、図8のようにCNFのネットワークや所々

にCNFの皮膜が見られた。焼成はしていないため、アルミ

ナ同士の融着はないのに関わらず、アルミナ同士をつな

ぐCNFの結合力によって、ステンレスより摩耗しにくい表面

になった。 

また、CNFが10 wt%含まれた試験片を焼成した表面の

SEM写真を図9に示す。最表面は一部アルミナ粒子が結

合した様子が観察され、硬度が高いと思われるが、それが

削れるまたは剥がれると内部は焼結が見られなかったこと

から、アルミナが摩耗していったと考えられる。実際この摩

耗痕のライン分析をした結果、図10のように摩耗痕部分で

は、アルミナが削れることで、摩耗痕の外側のZ方向の測

定点より、分析点が低くなっていることによりピーク強度が

減少したが、鉄は全く検出されなかった。同様に、1 

wt%CNFが含まれる試験片や同じ割合CNFが含まれたも

のを焼成した試験片では、摩耗痕のライン分析により鉄は

検出されなかったが、アルミの強度の減少の割合を比較

すると、焼結した試験片の方が摩耗痕が深いと考えられ

る。 

以上のことから、曲げ強度が大きければ耐摩耗性もある

わけではなく、焼成によりCNFが含まれていないアルミナ

は、セラミックスの「硬くて脆い」という特徴が示すように摩

耗されやすい結果となった。それに対して、CNFが表面に

存在し、かつそれが形成するネットワークがアルミナ同士

を強固に固定化することで、摩耗されにくい表面となった。

しかしながら今回の焼成温度は、一般的に行われる

1500℃以上の焼結温度より低い1200℃であったため、本

研究で述べた現象は、アルミナの焼結状態によって変わ

る可能性がある。 

 

 

 

 

４． まとめ 

本稿では、リン酸カルシウムやアルミナに対して、CNF

が補強材になることや、従来使用されていたセラミックス成

形の成形助剤としても、CNFを用いることができることを述

べた。工業用製品としてのアルミナでは、数百MPaの曲げ

強度や、高い硬度が必要な場合は高温で焼結させる必要

があるが、100 MPa以下の強度でも使用可能な場合は、

従来の焼成工程が不要のため、大幅な省エネとなる。また、

CNFは、増粘性やチクソ性を有するが、セラミックスとのス

ラリーを作製すると、CMCやPVA等の糊のような性質と異

なり、流動性があり成形しやすい特徴を持っていた。さら

に、ファイバー状の形状と強い水素結合によって非焼成セ

ラミックスでも耐摩耗性を付与することが可能であることが

分かった。焼成したアルミナも、焼成前の成形状態、CNF

の種類や配合によっても、焼結状態および強度が変わる

と考えられるため、これらを解明することが今後の課題であ

る。 

 

【参考文献】 

1) セラミックス編集委員会基礎工講座小委員会編, セラミ

ックス製造プロセス―粉末調整と成形―, 社団法人日本

セラミックス協会, pp. 179, 1984 

2) 浅倉秀一, 岐阜県産業技術センター研究報告, No. 11, 

pp. 1-4, 2017 

3) 助剤でこんなに変わるセラミックス, ティー・アイ・シィー, 

pp. 492, 2013 

 

図10 CNFが10 wt%含まれるアルミナを焼成した
試験片を摩耗試験した後の摩耗痕のライン分析結果

Al

Fe
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高機能コーティングフィルムの開発研究(第３報) 

 

藤田和朋、赤塚久修 

 

Development of high-performance coating film（Ⅲ） 

 

Kazutomo FUJITA and Ｈｉｓａｎｏｂｕ ＡＫＡＴＳＵＫＡ 

 

オレフィン系汎用フィルムを低コストで高機能化する技術として、印刷でインク樹脂を表面コートしたフィルムを延伸する

ことで、表面樹脂に微構造を効果的に発生させる技術について検討した。本年度は２軸延伸、印刷パターンを応用した新

たな制御技術を開発し、水展開性、両親媒性、水跳ね性、涼感性及び表面機能材の担持に同技術を応用した各種機能

性評価を行った。その結果、液体との表面機能や、担持した表面機能材の活性化等、様々な有効機能を見出した。 

                                                        

１． はじめに 

プラスチック製造業は、岐阜県の基幹産業であり、大き

な製品出荷額を占めている。この中で主要な売上を占め

るフィルム製造業では、汎用フィルムの高機能化の要望が

強い。そこで汎用フィルムの高付加価値化を目標に、低コ

ストで既存設備や技術だけで製造可能な高機能フィルム

の開発を目指すことにした。 

本研究では完全延伸前のポリエチレン(ＰＥ)やポリプロ

ピレン(ＰＰ)フィルムに印刷等で樹脂（インク・塗料等）を表

面コートし、その後下地フィルムごと延伸することによって、

表面樹脂にμm 単位以下のクラック等の微構造を効果的

に発生させる技術を開発することを目標とした。 

今年度は最終年度であり、微構造制御として２軸延伸と

印刷パターンとの併用による制御技術を検討した。また同

技術を活用した機能性開発として、水展開性、両親媒性、

水跳ね性、涼感性及び表面機能材の担持法に応用した。 

 

２． 微構造制御① ２軸延伸 

２．１ 研究方針 

 昨年度までは、インクコートしたフィルムを、基材フィルム

の製造段階の延伸方向（MD方向）へ延伸することで作製

される表面微構造を研究した１）。今年度は、MD方向に加

えて、直角方向（TD方向）にも延伸を行い、２軸延伸の表

面微構造制御技術を検証した。この方法の場合、MD方

向とTD方向の二軸延伸より、縦横方向にクラック等の表面

微構造が生じ、新たな機能性の発現が予想される。 

２．２ 実験 

２．２．１ 試験片 

基材フィルムにグラビア印刷を行い、この印刷フィルム

から 40 mm×90 mm に切断し試験片とした。なお長手方

向が基材フィルムのMD方向であり、この方向にインクコー

トした。使用した基材フィルムとインクは次のとおりである。 

○基材フィルム：ＰＥ（膜厚 100μm コロナ処理） 

○コートインク：グラビア印刷用インク(ポリアミド系硝化綿

入り 青色顔料)  

○インクコート回数：ベタ塗 5 回 ＊インク厚さ：約 5μｍ 

２．２．２ 実験方法 

前述の試験片を万能試験機で上下に挟み、基材フィル

ムのMD方向に所定距離まで引張り、リリースした。これを

縦方向の延伸とする。次に縦方向の延伸を行った試験片

を基材フィルムのTD方向に、万能試験機で試験片を上下

に挟み、所定距離まで引張り、リリースした。これを横方向

の延伸とし、縦横の逐次２軸延伸を行った。 

試験条件と評価方法は次のとおりである。 

〇試験条件 

・万能試験機：島津製作所製 AG-10TB 

・引張（延伸）速度：500 mm/min  

・試験温度：23℃ 

・引張距離：100～200％（チャック間距離に対する割合） 

・チャック間距離：30 mm（縦延伸）、10～20 mm（横延伸） 

○評価方法 

・SEM（日本電子製 JXA-8600）による外観評価 

２．３ 結果と考察 

 結果を図1に示す。縦横の延伸距離の組み合わせにより、

MD方向のみの一軸延伸では見られなかった微構造が発

現した。縦延伸100％から横延伸を加えた場合は、縦延伸

で形成された大きな横方向のクラックに、横延伸で徐々に

縦方向に小さいクラックが入り、次第に前者で形成された

島状(インク部分)の形状を引きずりながらうろこ状に湾曲し、

更に横延伸が進むとうろこ状の島が分断していく状況が確

認できた。また縦延伸200％から横延伸を加えた場合は、

縦延伸倍率が前者よりも大きいことから、深い切り立ったク

ラックが形成された後、横延伸で同じく深い縦方向のクラ

ックが生じ、更に横延伸が進むと、縦方向200％＋横方向

150％では、レンガを積み上げたような特異的な表面構造

が得られた。このタイプの表面微構造をレンガタイプと呼

ぶこととした。その後はレンガ構造が崩れチップ状の海島

構造に変化してくことが確認できた。 

 このことから微構造は、縦・横方向の延伸条件によって

様々なパターンが得られることが判明したが、特にレンガ

タイプは、その形状から吸水性等興味深い特性が想定で

きることから、以降の機能性でも検証することにした。 
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図 1 ２軸延伸による微構造制御 

 

３． 微構造制御② 印刷パターンとの併用 

３．１ 研究方針 

昨年度までは、基材フィルム上にインクを全面コート（ベ

タ塗）し、基材フィルムごと延伸した場合の表面微構造制

御を研究した１）。今回、基材フィルム上に予め印刷パター

ンを持たせたインクコートを行い、これを延伸することにより、

新タイプの微構造制御の可能性を検証した。 

３．２ 実験 

３．２．１ 試験片 

基材フィルムにストライプ柄とドット柄のグラビア印刷を

行い、この印刷フィルムから 40 mm×90 mm に切断し試験

片とした。なお長手方向が基材フィルムの MD 方向であり、

この方向にインクをコートした。 

使用した基材フィルム、コートインク、印刷パターンは次

のとおりである。 

○基材フィルム：ＰＰ（膜厚 40μm コロナ処理）、ＰＥ（膜厚

100μm コロナ処理）、 

○コートインク：グラビア印刷用青インク(ポリアミド系硝化

綿入り 青色顔料) 

○印刷パターン 

・ストライプ模様（線幅 0.3 mm 線間隔 0.3 mm） 

・ドット模様（ドット径約 0.1 mm 粗密有） 

○インクコート回数：1 回  ＊インク厚さは約１μm 

３．２．２ 実験方法 

試験片を万能試験機で上下に挟み、基材フィルムの

MD方向に所定距離まで引張り、リリースした。試験条件と

評価方法は先項（２．２．２）と同様とした。なお引張距離は

0～300％まで行った。 

３．３ 結果と考察 

結果を図2と図3に示す。ストライプ模様の延伸では、ＰＰ

とＰＥとも、ストライプ内部に微構造が出現した。ドット模様

の延伸では、ＰＰが基材フィルムの時は、延伸によりドット

模様がはく離する傾向が見られたが、ＰＥを基材フィルムと

した時は、ドット模様の内部に微構造が観察できた。これら

の違いは、基材フィルムと印刷インクの密着性によると考

えられる。また記載した試験の他、ストライプの線幅も変更

して試験したが、いずれも同様の結果となった。 

ここでは微細構造を重視し、通常のグラビア印刷で最も

細かいパターンで印刷を試みた。その結果、微細な印刷

パターン内部にもベタ印刷と同様に、延伸によってインク

部分の微構造を作製できることが確認できた。これらの印

刷パターンと微構造を組み合わせることが可能となり、双

方の機能性を複合化できる可能性がある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 印刷パターンとの併用による微構造制御(ＰＰ) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 印刷パターンとの併用による微構造制御（ＰＥ） 

 

４． 機能性評価① レンガタイプの水展開性  

４．１ 研究方針 

先項（２．微構造制御① ２軸延伸）により得られたレン

ガタイプの表面微構造をもつフィルムの機能性として、水

展開性を検証した。 

４．２ 実験 

４．２．１ 試験片 

レンガタイプ(延伸率：縦方向200％、横方向150％)のサ

ンプルを評価対象とした。また、水展開性の機能検証を行

うため、表面構造にコロナ処理を行い、親水化した。 

４．２．２ 実験方法 

試験片に蒸留水を数滴滴下し、その水展開性挙動を光

学顕微鏡で観察した。 

４．３ 結果と考察 

試験片に蒸留水を滴下した後のレンガタイプの様子を

図4に示す。蒸留水はレンガタイプを形成する縦横のイン

クコートの割れ目に沿って流れ、最終的には割れ目を水

で満たすような挙動を示した。これは、インクコートの割れ
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目が毛細管として働き、毛細管現象として水を吸い上げる

と共に、割れ目を水で満たすような挙動があったからと考

えられる。同様な現象は、ラインタイプフィルム１）（一方向

の筋状クラック）も確認しているが、レンガタイプは縦横方

向に深いクラックがあることから、水の展開速度が前者より

も著しく速いことが分かった。これは、縦横にクラックがある

ため、一方向だけでなくネットワーク的に展開されるためと

考えられる。この水の展開性の速さと維持は、水膜を利用

した製品化に大変有効と考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4 レンガタイプの水展開性 

 

５． 機能性評価② 両親媒性 

５．１ 研究方針 

昨年度の実験で得られた表面微構造がラインタイプの

フィルム１）では、未処理では強い撥水性を示し、コロナ処

理をすると親水化をした。今年度は微構造とコロナ処理を

組み合わせ、水及び油（菜種油）の溶媒親和性を更に検

証し、フィルムでは特異となる両親媒性の可能性を検討し

た。この特性は油水混合系溶媒等にも応用を広げる。 

５．２ 実験 

５．２．１ 試験片 

ラインタイプの表面微構造フィルムを用いた。使用した

基材フィルム、コートインク、延伸条件は次のとおりである。 

○基材フィルム：ＰＥ（膜厚100μmコロナ処理） 

○コートインク：グラビア印刷用青インク(ポリアミド系硝化

綿入り 青色顔料) 

○インクコート回数：5回  ○延伸率：無、300％ 

５．２．２ 実験方法 

溶媒親和性は、フィルムに蒸留水、菜種油を数滴滴下

し、数分経過後の親和性を評価した。また、フィルムの撥

水性を弱め、親水化するコロナ処理を併用した。 

比較サンプルを含め、次の条件のフィルムを評価した。 

○コーティングのみしたフィルム（コロナ処理有、無） 

○ラインタイプのフィルム（コロナ処理有、無） 

５．３ 結果と考察 

 蒸留水、菜種油の親和性を図5と図6に示す。表面微構

造の有無、コロナ処理の有無で、変化することが分かる。

これをまとめると表1のとおりとなり、延伸フィルムにコロナ

処理したものは、両親媒性を示した。 

 基本的にコーティングフィルム（未延伸）は撥水・親油性

であり、これにコロナ処理を施すと、親水性と親油性が幾

分向上することがわかる。一方、延伸処理したラインタイプ

のフィルムは、それ自体は強い撥水性と親油性を示す。こ

れは水については凹凸の微構造が、本体の撥水性と相ま

って強撥水を示したと考えられる。また油については、本

来の親油性と凹凸による毛細管効果が影響し、より親油性

を高めたと考えられる。他方、ラインタイプフィルムにコロナ

処理を施すと、凹凸部分で撥水性が弱まり、毛細管効果と

相まって、一気に親水化したものと考えられる。 

 これらの結果から、フィルムの親和性を制御することが可

能となり、特異な両親媒性フィルムを開発できた。油水混

合系溶媒等、活用の幅が広がる可能性が大きい。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5 コーティングフィルムの溶媒親和性（水・油） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 6 延伸したフィルムの溶媒親和性（水・油） 

 

表 1 溶媒親和性（水・油）のまとめ 

サンプル 水親和性 油親和性 

コーティングフィルムのみ 撥水 弱親油 

上記にコロナ処理 弱撥水 親油 

ラインタイプ（コロナ処理無） 強撥水 親油 

ラインタイプ（コロナ処理有） 親水 親油 
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６． 機能性評価③ 水展開性及び水跳ね性  

６．１ 研究方針 

これまで親水性等を示してきたが、落水又は流水による

水展開性や水跳ね性は、水の均一流れ性の確保、汚れ

防止、水跳ね抑制等、製品化において重要な特性である。

そこでラインタイプフィルムの特性を活用し、水展開性及

び水跳ね性を検証した。 

６．２ 実験 

６．２．１ 試験片 

先項（５．２．１ 試験片）と同様である。 

６．２．２ 実験方法 

 試験片をガラス板に張り、試験片上部より水滴を連続し

て滴下した。そして水滴がフィルムに落下することによる水

展開性及び水跳ね性を評価した。試験片は、約20°の傾

斜で立てかけ、水滴は図中上部から滴下し、ラインタイプ

フィルムは、水平方向に細かく深いクラックが生じている。 

６．３ 結果と考察 

 各条件による水展開性及び水跳ね性を図7～9に示す。

コーティングフィルム（コロナ処理無）は（図7）、水跳ねが

多く、水滴形状からも撥水性を示している。ラインタイプ（コ

ロナ処理無）（図8）では、クラックの抵抗のためか、滴下し

た水滴が、水平方向にやや水膜として広がる傾向が見ら

れ、これに水滴が滴下されるため、著しく水滴が減少した。

またフィルム自体は撥水性のため、周囲に飛び散った水

滴形状は撥水性を示している。更にラインタイプ（コロナ処

理有）（図9）は親水性であるため、滴下した水滴がフィル

ム一面に水膜状になり、これに水滴が滴下するため、殆ど

水跳ねが生じない。 

 これらの結果から、ラインタイプ（コロナ処理有）は、広く

水膜を形成し、水の流れを均一にし、流れの安定性や、

防汚効果も期待できる。さらに水膜の形成によって水跳ね

も抑制できることから、これらの特長を生かした様々な製品

提案が可能になると思われる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 7 コーティングフィルムのみの水展開及び水跳ね性 

 

 

 

 

 

 

 

図 8 ラインタイプ（コロナ処理無）の水展開及び水跳ね性 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 9 ラインタイプ(コロナ処理有)の水展開及び水跳ね性 

 

７． 機能性評価④ 涼感フィルム  

７．１ 研究方針 

先項（５及び６）において、コロナ処理したラインタイプフ

ィルムの水展開性が強いこと検証してきた。この特性を利

用して、形成された水膜によって涼感効果を検証した。水

は大きな気化熱を有し、打ち水等涼感効果が高い。また

水膜自体、赤外線をカットする効果があるため、涼感フィ

ルムの作製が可能であると考えられる。 

７．２ 実験 

７．２．１ 試験片 

先項（５．２．１ 試験片）と同様である。比較用フィルム

を含め、次の条件で評価した。試験片は水槽内に約30°

の角度で設置し、水有の場合は試験片の下端が水に浸る

ようにした。また水有は、最初にフィルム表面全体に水を

掛け、その後は親水性（吸水性）のある②のみ水槽から水

が供給される仕組みである。 

①ラインタイプ（延伸300％ コロナ処理有） ＊水無 

→②との比較 ＊水の有無の違いを検証 

②ラインタイプ（延伸300％ コロナ処理有） ＊水有 

→涼感効果の検証 

③コーティングフィルムのみ ＊水有 

→②との比較 ＊水展開性がの違いを検証 

７．２．２ 実験方法 

表面温度を測定するために、赤外線熱画像解析装置を

使用し、試験片にレフランプを照射した時のフィルム表面

温度を評価した。評価方法の外観を図10に示す。試験片

は、各フィルムを同時に測定できるように図11のとおり並べ

た。測定は、初期の水掛直後から1時間後までのフィルム

表面の温度変化を評価した。初期の水掛以降は水掛を行

わなかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 10 フィルムの表面温度測定の外観 



岐阜県産業技術センター研究報告 No.12 (2018) 
 

10 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図11 評価中の各条件のフィルム 

 

７．３ 結果と考察 

 水掛前と水掛後の温度分布を図12に、水掛前と水掛後

の温度変化を図13に示す。②延伸300%のラインタイプ（水

掛有）は、他条件に比べ水掛後に時間が経過しても表面

温度が約６℃も低い状態が続くことが確認できた。これは、

１時間経過後も水槽から水を吸水し、気化熱によって涼感

を維持していると考えられる。また今回の試験では、水掛

をはじめの１回のみとし、その後はフィルムの吸水性能に

よった。水掛方法を最適化することにより、さらに涼感効果

を向上させることが可能であると考えられる。なおこの試験

では、水膜の赤外線カットによる水膜内側の涼感効果は

示すことはできなかったが、これらを検証することによって、

フィルム内外の涼感効果も期待できると考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図12 水掛前と水掛後の温度分布 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図13 水掛前と水掛後の温度変化 

８． 機能性評価⑤ 表面機能材の活性化 

８．１ 研究方針 

ラインタイプの表面微構造フィルムは、インクの割れ目

やラインに生じる襞に、毛細管効果から表面機能材を担

持する機能があると考えられる。また、インクに表面機能材

を混ぜこれをフィルムにコートした後、延伸加工を行ってイ

ンクにクラック等の微構造を作製すれば、インクに担持さ

れたまま機能面が露出する。これによりインク中の表面機

能材を活性化できると考えられる。 

 つまり、本研究の微構造作製技術を表面機能材の担持

技術及び高活性化技術として活用できないか検証した。 

８．２ 実験 

８．２．１ 試験片 

  表面機能材として光触媒酸化チタン（TiO２）を使用した。

表面機能材の担持として、ラインタイプの表面微構造に光

触媒を担持させる方法（浸透法）と、コートインクに光触媒

を添加後、基材フィルムにコート後延伸して微細なクラック

を発生させ、練り込まれた光触媒を表面出しする方法（練

込法）を各々作製した。詳細は次のとおりである。 

①浸透法 

浸透前のベースフィルムは、先項（５．２．１ 試験片 コ

ロナ処理有）と同様である。このフィルムを52×78×t１ 

mmのガラス板に全面張り付け、１％のTiO２水溶液を0.1～

1 g添加浸透させ、乾燥した。 

②練込法 

コート用インク（青インク）にTiO２粉末をインク重量に対

し10及び50％混合し、PEフィルム（膜厚100μm）にバーコ

ートで印刷し、乾燥後40×90 mmに切り出し、延伸300％

で処理した。クラックが生じた部分は約22×60 mmである。 

８．２．２ 実験方法 

浸透法と練込法で作製した試験片は次のとおり評価し

た。 

○評価方法 

・SEM（日本電子製 JXA-8600）による外観評価 

・光触媒機能によるアセトアルデヒドガスの分解効果 

   →１ Lのテドラーバックに100 ppmのアセトアルデヒド

ガス（AAガス）１Lと試験片を入れ、BLB0.1 mW/cm２

の紫外線を照射し、経時時間後のAAガスの濃度変

化を評価した。 

８．３ 結果と考察 

 浸透法による外観を図14に示す。また表面機能材の担

持の様子を図15に示す。表面機能材は、ラインタイプの襞

周辺に担持されているのが確認できた。浸透法によるアセ

トアルデヒド濃度と光触媒消臭機能の結果を図16に示す。

光触媒の担持量が多くなるにつれて、アセトアルデヒドの

分解が進むことが確認できた。また担持フィルムの表面を

通気性のあるフィルムでラミネートし、担持を確実にする方

法もあるが、指払拭程度では脱落が無く、ラインタイプの

襞や深い溝はこれらの機能材を担持する有効な技術と考

えられる。 

① ② ③ 
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図14 浸透法による外観 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図15 表面機能材の担持（TiO２ 1g） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図16 アセトアルデヒド濃度と光触媒機能（浸透法） 

 

練込法による外観評価を、延伸前は図17に、延伸後は

図18に示す。延伸前はコートインクに取り込まれている光

触媒が、延伸によりコートインクの割れた部分で表面に露

出することを期待するが、TiO２の確認はできなかった。そ

こで練込法によるアセトアルデヒド濃度と光触媒消臭機能

の結果を図19に示す。光触媒の配合率に関係なく、延伸

処理していないものは消臭機能は見られないが、延伸に

よって消臭機能が発現することが分かった。TiO２の配合

率によって機能が向上しているが、延伸によって微細なク

ラックが発生し、表面機能材であるTiO２の活性面が露出し

たためと考えられる。練込法では、練り込みのため密着力

は高く、樹脂に埋没された表面機能材を高活性化する大

変有効な技術であることが確認できた。 

本研究ではコートフィルムの微構造制御技術を表面機

能材の担持技術としての可能性を検証したが、浸透法及

び練込法において、大変有効な技術として確認できた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図17 塗り込み法による外観（延伸前） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図18 練込法による外観（300%延伸） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図19 アセトアルデヒド濃度と光触媒機能（練込法） 

 

９．まとめ 

本年度は２軸延伸、印刷パターンを応用したコートフィ

ルムのコート面にクラック等微細加工を行う新たな制御技

術を開発し、水展開性、両親媒性、水跳ね性、涼感性及

び表面機能材の担持に同技術を応用した各種機能性評

価を行った。その結果、液体との表面機能や、担持した表

面機能材の活性化等、様々な有効機能を見出した。 

 

【参考文献】 

1) 藤田ら , 岐阜県産業技術センター研究報告 , 

No.11(2017)  
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木質バイオマス蒸留液を用いた防菌・防藻製品の開発(第３報)  

 

足立良富、横山慎一郎、棚橋光彦* 

 

Development of antibacterial and antialgae product using wood biomass distillation (Ⅲ) 

 

Yoshitomi ADACHI, Shin-ichiro YOKOYAMA and Mitsuhiko TANAHASHI * 

 

ヒノキ枝葉から高圧水蒸気圧搾蒸留法により得られる精油の高度利用を目的に、抗真菌成分であるヒノキ酸の抽出・精

製を試み、その抗細菌活性を評価した。ヒノキ酸が酸性成分であることを利用し、簡易な工程により、高純度なヒノキ酸を

精製する手法を確立した。この手法を用いて、180℃蒸留ヒノキ精油からヒノキ酸を精製したところ、精油当たりのヒノキ酸の

収率は、従来の0.08%(w/v)から1.9%(w/v)に向上した。また、ヒノキ枝葉から蒸留により抽出されるヒノキ酸の量は、蒸留温

度に比例して多く抽出されることを明らかにした。180℃蒸留の抽出量は、常圧蒸留の14.1倍であった。精製したヒノキ酸を

用いて抗細菌試験を行った結果、コリネバクテリウムおよび表皮ブドウ球菌に対する増殖抑制効果がみられた。体臭の原

因となるこれら細菌に対する抗菌性がみられたことから、デオドラント製品等への利用が期待される。

                                                             

１． はじめに 

資源の循環的、効率的利用を進め、環境に対する負荷

の小さい社会を築いていくため、木質バイオマスの利活用

が進められている。我々は、これまでに高圧水蒸気圧搾

蒸留法を用いて、スギ・ヒノキ枝葉から精油と固形燃料を

同一工程で生産する技術を開発した1-3)。蒸留で得られる

精油や蒸留液（アロマウォーター）は、嗜好品としての利用

が一般的であるが、アロマ嗜好品市場には多くの企業が

参入しており、今後価格競争等による収益性の低下も想

定される。そこで精油や蒸留液を用いた新規機能製品の

開拓が望まれている。 

精油に関して既に多くの研究がなされているが、高圧

水蒸気圧搾蒸留法では、常圧蒸留では得られない多数

の難揮発性化合物も抽出され易くなることから4)、これら化

合物を分離・精製して実利用することは、新規性および独

自性が高いと考えられる。ヒノキ枝葉に含まれる難揮発性

化合物の一種であるヒノキ酸には、抗真菌性や抗蟻性の

ような機能性が報告されているが5,6)、常圧蒸留により得ら

れる精油からでは0.08%(w/v)しか回収されないため7)、実

用に足る量を得ることが困難であった。本研究では、ヒノキ

枝葉から高圧水蒸気圧搾蒸留法により得られた精油を用

いて、ヒノキ酸の分離・精製を試み、その抗細菌活性につ

いて評価した。 

 

２． 実験方法 

２．１ ヒノキ精油の蒸留 

高圧水蒸気圧搾蒸留は、木材圧縮成形装置（Type 

HVI-40/58, Hisaka Works Ltd.）に蒸気回収弁、冷却装

置、沈殿槽を取り付けたものを用いて行った。ヒノキ生葉

500 gを、高圧釜内の温度（水蒸気圧）140℃（0.3 MPa）、

160℃（0.6 MPa）および180℃（1.0 MPa）条件下で蒸 

 

*飛騨産業(株) 

留・圧縮した。2時間蒸留し、その回収成分の油層をヒノ

キ精油として実験に用いた。 

常 圧 蒸 留 は PureStiller Standard/M （ Type 

SHJK25L, Kohga International Trading Co., 

Ltd.）を使用して、ヒノキ生葉1 kgを10時間蒸留し、

回収成分の油層をヒノキ精油とした。 

２．２ 精製方法 

180℃にて蒸留したヒノキ精油10 mLに、同量の0.1 N水

酸化ナトリウム水溶液を加え、1時間撹拌した。一晩静置

後、水層を回収した。同じ操作を2回繰り返し、回収してま

とめた水層約30 mLに酢酸エチル10 mLを加え、1時間撹

拌した。水層が分離するまで静置後、水層を回収した。水

層中に結晶が析出するまで静置し、次いで85℃下で1時

間加温した。徐冷後、メンブレンフィルター(セルロースア

セテート材、孔径3 μm)にて結晶をろ過回収し、20%エタノ

ールで洗浄後、乾燥することにより精製産物を得た。 

２．３ ヒノキ酸の測定 

ヒノキ精油および精製産物について、トリメチルシリルジ

アゾメタン(TMSD)によるメチル化と、ガスクロマトグラフ質

量分析計（GC/MS）による、ヒノキ酸の測定を行った。ヒノ

キ精油もしくは精製産物溶液100 μLに、酢酸エチル・メ

タノール混合液(3:1)を400 μLを添加し、更にTMSD100 

μLを加えてよく撹拌し、30分間静置した。この反応液を

GC/MS（GCMS-QP2010Plus、Shimadzu Co.）に導入した。

GC/MSの分析条件は表１のとおりである。マススペクトル

データベースは、NIST08、NIST08s、 Wiley8を用いた。得

られたクロマトグラムおよびマススペクトルより、ヒノキ精油

および精製産物の含有するヒノキ酸を、ヒノキ酸メチルとし

て検出した。 

精油中のヒノキ酸の定量は、GC/MSの選択イオン検出

法を用いて、ヒノキ酸メチル由来のイオン(主:248、確

認:188)を測定し、クロマトグラムのピーク面積より算出した。

検量線の作成には精製ヒノキ酸を標準物質として用いた。 
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２．４ 供試菌株および抗細菌試験 

ヒノキ酸の抗菌活性について、Corynebacterium xerosis 

JCM 1971 （ コ リ ネ バ ク テ リ ウ ム ） 、 Staphylococcus 

epidemidis JCM 2424（表皮ブドウ球菌）を用いて、最少発

育阻止濃度(MIC)より評価した。 

ヒノキ酸および対象物質（塩化ベンザルコニウム、イソプ

ロピルメチルフェノール）は、ジメチルスルホキシドに溶解

し、4,000 mg/Lから125 mg/Lまでの試験液を2倍段階希

釈により調製した。 

C. xerosis とS. epidemidis は、MIC(感受性)測定用ブイ

ヨン (Nissui Pharmaceutical Co., Ltd.)  にて24時間振と

う培養した後、同培地で1/20に希釈し、96穴ウェルプレー

トに135 μLづつ分注した。次いで、試験液を15 μL添加

し、最終濃度400、200、100、50、25、12.5 mg/Lとした。C. 

xerosis は30℃で5日間、S. epidemidis は37℃で30時間

培養を行った。ウェル底面に菌の沈殿を確認することによ

り、MIC(mg/L)を求めた。 

 

３． 結果と考察 

３．１ ヒノキ精油中のヒノキ酸について 

高圧水蒸気圧搾蒸留法により得られたヒノキ精油中のヒ

ノキ酸の分析試験を行った。ヒノキ酸は難揮発性化合物の

ため、ヒノキ精油をTMSD処理することにより、揮発性誘導

体であるヒノキ酸メチルに変換し、GC/MSによる分析を行

った。140℃で蒸留したヒノキ精油を用いた分析結果を図１

に示す。TMSD処理精油（図1上）には、未処理精油（図1

下）には見られない大きなピーク（矢印）が検出された。こ

のピークのマススペクトルを、データベースにて検索したと

ころ、ヒノキ酸メチルと高い類似性を示した。このことから、

高圧水蒸気蒸留により得られたヒノキ精油は、主要成分と

してヒノキ酸を含有していると考えられた。 

３．２ ヒノキ酸の精製 

180℃での高圧水蒸気蒸留により得られたヒノキ精油を

用いて、ヒノキ酸の精製を行った。ヒノキ酸は酸性成分の

ため、アルカリ処理により精油中から水溶化し、次いで分 

図１ GC/MSによるヒノキ精油の分析 

 

液した水層に酸を加え、再不溶化して回収する手法が一

般的である。しかし酸の添加による不溶化は、急速な反応

であるため、夾雑物の混入や容器等への付着により、純

度と回収量が低下する問題があった。そこで本研究では、

水に一定の溶解性（8.3 g/100 mL(20℃)）を持つ酢酸エチ

ルを用いて、酸処理を行いつつ、かつ徐々に放散すること

で、穏やかに針状結晶を析出させる手法を考案した。得ら

れた結晶について、TMSD処理とGC/MS分析を行った結

果、主要ピークとしてヒノキ酸メチルのみ検出された（図２）。

このことから、撹拌と静置を主とした簡易な工程により、ヒノ

キ酸を高純度結晶として精製することに成功した。 

図２ 精製産物のGC/MS分析 

 

180℃ヒノキ精油10 mL（ヒノキ酸271.7 mg当量）から、本

手法にてヒノキ酸を精製したところ、171.7 mgのヒノキ酸結

晶が得られた。これは精油中のヒノキ酸の63.2%(w/w)に相

当した。また精油当たりのヒノキ酸収率は1.9%(w/v)と、従

来法の0.08%(w/v)から大きく向上した。 

３．３ ヒノキ酸抽出量について 

蒸留温度のヒノキ酸抽出量への影響を調査した。180℃、

160℃、140℃での高圧水蒸気蒸留と、常圧蒸留にて得ら

れる精油の量、およびヒノキ酸濃度から、ヒノキ枝葉重量

当たりのヒノキ酸抽出量をグラフにした（図３）。ヒノキ枝葉1 

kg当たりの抽出量は、常圧蒸留法では41.1 mg、高圧水蒸

気圧搾蒸留法では、140℃で86.7 mg、160℃で312.5 mg、

180℃で581.5 mgと、蒸留温度に比例して抽出量が増加し

た。180℃蒸留によるヒノキ酸抽出は、常圧蒸留の14.1倍

量のヒノキ酸が得られた。このことから、ヒノキ酸抽出には 

表１ ガスクロマトグラフ質量分析条件 

GC 
カラム 
 
オーブン温度 
キャリアガス 
注入口温度  
注入法 
カラム流量  
線速度 

 
Rtx-5MS (RESTEK) 
30m x 0.25mm I.D., df = 0.25µm 
50℃(2min)-5℃昇温/min-250℃(5min) 
He 
250℃ 
スプリット 1:20 
1mL/min  
36.3cm/s 

MS 
イオン化方法 
イオン源温度 
インターフェース温
度 
質量走査範囲 

 
EI 
230℃ 
250℃ 
 
m/z 45-400 （定量では248、188） 
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図３ 蒸留温度によるヒノキ酸抽出量の比較 

 

高圧水蒸気圧搾蒸留が有効であることが分かった。 

３．４ ヒノキ酸の抗菌活性について 

衛生・デオドラント用品への利用を想定し、関連した菌

株についてヒノキ酸による抗菌試験を行った。供試C. 

xerosisは腋臭原因菌として知られており、S. epidemidisは

加齢臭の原因菌であるS.aureusと同属である。対照物質と

して、消毒剤として汎用される塩化ベンザルコニウム、化

粧品の防腐剤等として用いられるイソプロピルメチルフェノ

ールを用いた。 

 

表２ ヒノキ酸の抗菌活性 

  MIC(mg/L) 

供試菌株  
塩化ベンザル 

コニウム 

イソプロピル 

メチルフェノール 
ヒノキ酸 

Corynebacterium 

xerosis JCM 1971 
＜12.5 400 100 

Staphylococcus 

epidemidis JCM 2424 
＜12.5 400 200 

 

表２より、ヒノキ酸はこれら菌株に対していずれも増殖抑

制効果がみられた。また、その抗細菌活性は、既知のイソ

プロピルメチルフェノールよりも優れていた。このことからヒ

ノキ酸は、不快体臭の原因となる細菌の増殖を抑えるデオ

ドラント製品等への利用が期待できる。 

 

４． まとめ 

木質バイオマスの高度利用を目指し、ヒノキ枝葉の蒸留

精油から、有効成分であるヒノキ酸の精製を試み、その抗

細菌活性を評価した。 

高圧水蒸気圧搾蒸留法により得られるヒノキ精油に、主

要成分としてヒノキ酸が含まれることを確認した。この精油

を材料として、簡易な工程により、従来法に比べ収量が高

く、高純度なヒノキ酸を精製する手法を確立した。新たなヒ

ノキ酸精製法により、精油当たりのヒノキ酸の収率は、従来

の0.08%(w/v)から1.9%(w/v)に向上した。また、蒸留温度に

比例して、ヒノキ酸の抽出量が増加することを明らかにした。

ヒノキ枝葉当たりのヒノキ酸抽出量は、180℃蒸留で常圧

蒸留の14.1倍にも達した。精製したヒノキ酸を用いて、体

臭の原因菌への抗細菌試験を行ったところ、増殖抑制効

果がみられたことから、今後デオドラント製品等への利用

が期待される。 

本研究成果の一部は、「ヒノキ酸含有精油及びヒノキ酸

の製造方法」8)および「ヒノキ酸を含有する抗細菌剤、消臭

剤、及び消臭用化粧料」9)として特許出願中である。 
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有機・無機ハイブリッド材料との複合化によるデバイス用機能性フィルムの開発(第３報) 

－印刷技術を用いた新規デバイスの開発－ 

 

栗田貴明 

 

Development of the film for the devices by composition with the organic-inorganic hybrid material(Ⅲ) 

- Development of new devices by printing method - 

 

Takaaki KURITA 

 

昨年までの研究成果として、和紙上に印刷技術を用いて近接センサを作製することに成功しており、試作品として行燈

を完成させた。その行燈の問題点として、制御部のコンパクト化や制御プログラムの改良、また外観のデザイン性向上など

があったが、すべて解決することで製品化に近づけることに成功した。また、情報科学芸術大学院大学と共同製作を行っ

た。和紙上へ近接センサ―を印刷手法で搭載した作品「インタラクティブ障子」を完成させ、開発技術の有用性を多くの方

に示すことができた。

                                                           

１． はじめに 

岐阜県は、古くからものづくりが盛んであり、製造業は岐

阜県の中心的な産業となっている。全産業のうち製造業

の就業者数が占める割合は25%にも上っており、これは全

国6位という高い数値である。また、岐阜県の事業所のうち

14.4%を製造業が占めており、この割合は全国1位となって

いる。木工（高山市）、陶磁器（多治見市）、刃物（関市）、

和紙（美濃市）といった伝統的な地場産業に加え、輸送機

器、電気機械、工作機械、プラスチックなどといった分野

の企業も多く存在し、製造業が集積しているのが岐阜県

の特徴である。しかし、近年、安価な海外製品の登場によ

り、製造業が脅かされる事態に直面している。この海外製

品に太刀打ちするためにも、最新技術を地場産業に取り

入れることで、付加価値を高めた製品の開発が急務となっ

ている。 

本研究では、最新技術として、印刷で各種デバイスを作

製するプリンテッドエレクトロニクスに注目した。プリンテッド

エレクトロニクスは、低コスト、大面積などといった特徴から、

世界で注目されている技術である。真空状態で製造を行

うドライプロセスとは異なり、プラスチック基板にも容易に電

極パターニングができることからフレキシブルデバイスの作

製にも有利であり、研究が盛んに行われている。そもそも、

岐阜県はスクリーン印刷発祥の地とされており、印刷機器

メーカー等の印刷に係わる企業が多く存在する。印刷産

業と伝統的な地場産業を融合させることで、両者の活性

化にも期待できる。 

このような経緯から、昨年度の研究において、岐阜県の

伝統的な地場産業である美濃和紙とプリンテッドエレクトロ

ニクスの融合を図った。最新技術として、産業技術総合研

究所の開発した「スクリーンオフセット印刷技術」を用いて1)、

美濃和紙上に静電容量型の近接センサを印刷手法で作

製することに成功している。静電容量型近接センサとは、

スマートフォンやATM等のタッチパネルなどに利用されて

いる人感センサの一種であり、人間の手と電極間での静

電容量の変化を感知する。この近接センサを行燈に搭載

し、手を電極部分にかざすことにより、照明の電源の

ON/OFFを切り換えられる試作品を完成させた。（図1）試

作品のサイズは165×165×280 mmであり、岐阜県のロゴ

マークの部分が電極となっている。 

 しかし、試作品には問題点が多かったため、今年度はそ

の改良と実用化に向けた研究活動を実施した。本報では、

問題点の改良と、別の作品への応用例を報告する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図1 試作品（行燈）の写真 

 

２． 試作品の改良 

２．１ 実施目的 

 第2報で報告した試作品やその技術2) を実用化に一歩

でも近づけるため、試作品に見られた以下の問題点を改

良することを目指した。 

・制御部が煩雑なため、不具合が多い。 

（使用場所により、外的なノイズ等による誤作動が起こる） 

・和紙の張り合わせや制御部の格納、配線を手作業で行

ったため、粗い部分が多く、製品化には向いていない。 
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２．１．１ 制御部の改良 

試作品の制御部にはRaspberry Piを使用している。

Raspberry Piはプログラミングを行い、出力も行える簡易な

パソコンとして知られているが、立ち上げに時間がかかり、

プログラムの読み出しといった操作が必要になるため、プ

ログラミングの知識がない人には扱いにくいといった問題

がある。また、図２(a)に示しているように、Raspberry Pi自

体のサイズが90×60×30 mmと、照明の内部に設置する

には大きいことから、小さな行燈には搭載できないなどの

問題も発生した。 

そこで、Raspberry PiからArduinoに制御部を変更した。

Arduinoはプログラムを書き込むことで、電源に接続すると

自動的にプログラムが起動するため、使用に当たり専門的

な知識を必要としない。また、サイズは15×45×10 mmと

なっており、Raspberry Piに比べて体積が1/24であるため、

コンパクトである。Arduinoへの変更により、図2(b)のように

制御部をコンパクト化した。コンパクト化することで、配線も

より単純となり、起動時の不具合も解消された。また、制御

プログラムの改良も行った。起動時にベースラインを取得

させる機能を追加し、行燈を使う場所によらず、安定して

動作させることに成功した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図2 制御部の写真 (a)改良前(b)改良後 

 

２．１．２ 外観の改良 

 前報の試作品2) は、和紙の張り合わせや制御部の格納、

配線といった作業を手作業で作製したため、見た目として

歪な部分も多く、品質が低いという問題があった。また、配

線や制御部のスペースが十分に確保されておらず、狭い

スペースに強引に制御部等をパッケージしているため、不

具合が生じやすいといった問題点があった。 

 そこで、柿下木材工業所(高山市)に照明の外枠の作製

を委託し、外観及び内部の品質向上を目指した。完成し

た行燈を図3に示す。左の写真が、照明点灯前であり、右

が点灯後の写真となっている。サイズは、165×165×360 

mmである。図1と図3の写真を比べると分かるように、木枠

で和紙の切れ目を覆い、内部に麻の葉柄の仕切りを加え

るなど工夫がなされており、デザイン性が向上している。内

部には、制御部を格納するスペースも設け、外からは制御

部が目につかないようになっている。 

行燈の上面に、近接センサを印刷により作製した。印刷

は、スクリーンオフセット印刷を用いた。インクにはスクリー

ンオフセット用のAgペースト(株式会社ミノグループ社製)を

使用している。スクリーンオフセット印刷を適用したことで

裏面へのインクのにじみが抑制され、明瞭なパターンが印

刷できている。上面に手を近づけることで、照明のオン、オ

フが行えるようになっており、非接触でスイッチとして使用

できる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図3 新作の行燈 

 

３． 実際の応用例 

３．１ 情報科学芸術大学院大学との共同制作 

 情報科学芸術大学院大学(IAMAS)より、本研究で開発し

た技術を用いて作品を作りたいとの要望があったため、共

同制作で作品製作を行った。株式会社ミノグループ(郡上

市)、産業技術総合研究所(茨城県つくば市)にも協力をい

ただいた。 

  

３．１．１ インタラクティブ障子 

 本研究で開発した技術を、障子に適用し、近接センサを

搭載した障子を完成させた。作品の写真を図4に示す。障

子の、枝葉の模様部分が近接センサになっている。スクリ

ーンオフセット印刷を、障子用の和紙(美濃和紙)に適用し

た。インクにはスクリーンオフセット用のAgペースト(株式会

社ミノグループ社製)を使用している。スクリーンオフセット

印刷を用いることで、一般的な和紙より薄い障子和紙上に

も均一に印刷することができ、裏面へのにじみも最小限に

抑えることに成功した。 

この枝葉部分の模様がスイッチとなっており、手をかざ

すことで、プロジェクターからアニメーションが投映される

仕組みになっている。8枚の枝葉模様が個別の電極として

機能しており、触れる枝葉によって、違ったアニメーション

が楽しめる作品となっている。ただ鑑賞するだけの作品で

はなく、見る側が自分で動かして楽しむ作品ということから、

インタラクティブ障子と名づけられた。 

 

 

(a) (b) 
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図4 インタラクティブ障子 

 

３．１．２ IAMAS2018卒業作品発表会での展示 

 インタラクティブ障子は、IAMASの「根尾コ・クリエイショ

ン」プロジェクトの一環として作製された3)。このプロジェクト

は、超高齢化や後継者不足等の問題が深刻化する郡上

市根尾地区において、持続可能な共創社会の探求のた

めに実施されており、具体的な活動としては、使われなく

なった古民家を再生し、地域の方々の集いの場として提

供するといった活動を行っている。ただ再生させるだけで

はなく、最新のテクノロジーを随所にちりばめることで、遊

び心のある古民家を目指している。再生した古民家は、

2018年1月20日に根尾の地域の方々を対象にお披露目

が行われ、子供からお年寄りまで多くの方が、インタラクテ

ィブ障子や他の展示物に興味を持って楽しんでいた。 

 図5に、卒業作品発表会の様子を示す。古民家から作品

を運び、古民家内部を再現して展示を行った。発表会当

日は、新作の行燈も同時に展示を行った。行燈とインタラ

クティブ障子のスイッチの原理や技術の詳細などに興味を

もたれた方も多く、開発した技術を幅広い層の人に紹介

することができた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図5 発表会での展示ブース 

 

 

４． まとめ 

今年度は、主に開発した技術の実用化に向けて研究を

行った。試作品段階で生じていた、制御部の不具合、外

観の品質などの問題を改良し、実用化に近づけることがで

きた。また、IAMASと作品の共同制作を行った。開発した

技術を応用し、インタラクティブ障子を完成させることで、

多くの方に技術を伝えることができた。今後も、新しい応用

先や業種への展開を目指していく。 
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げます。 
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軽量・高保温性繊維素材の開発（第３報） 

 

中島孝康､立川英治、林浩司、奥村和之 

 

Development of fiber material having lightweight and excellent heat-retaining property (Ⅲ) 

 

Takayasu NAKASHIMA, Eiji TACHIKAWA, Koji HAYASHI and Kazuyuki OKUMURA 

 

中わた用途として羽毛の代替となるような軽量・高保温性素材の開発を目指して、短繊維の絡まった構造体（わた）を試

作した。第1、2報にて、試作したわたにはある程度のかさ高性と保温性があることを報告してきたが、衣服や布団などの製

品形状にするにあたっては、わた同士が離れにくく生産効率が悪いという欠点があった。このため、原綿の条件を検討し

てこの点の改善を目指した。その結果、かさ高性の維持など総合的にはまだ改良が必要なものの、少なくともわた同士の

分離性については改善することができた。 

                                                             

１． はじめに 

軽量・かさ高な高保温性素材として、代表的なものに羽

毛がある。羽毛は天然の防寒素材として非常に優れてお

り、衣類・寝具の「中わた」としてよく利用されている。しかし、

近年、供給不足で価格が高騰することがあり、代替品ニー

ズが強い。そこで、当所でも羽毛の代替となるような軽量

で保温性の高い素材の開発を目指すこととし、平成27年

度より開発を始めた。 

布団や衣類の中わたの構造は、連続か、独立かという

点で大きく２種類に分かれる。羽毛のような独立構造体の

場合、連続体に比べて一般的に人体の形状に馴染みが

よく、保温の点でメリットがある。 

こうしたことから当所では、羽毛代替として始めに短繊

維群を絡ませて独立構造体とする方法で開発を進めた。

開発初年度はまず、様々なタイプの短繊維を原料に試作

を行い、どのようなタイプのものを使用すれば独立構造体

となるのか、また、独立構造となった場合にどのような形状

のものが得られるのかという点について傾向をつかむこと

ができた。形状としては、短繊維の種類によりひも状また

は球状の独立構造体が得られることが分かった。また、独

立構造になったものについてはかさ高性が比較的高く、

保温性もある程度あり、羽毛代替品としての可能性がある

と考えられた1)。開発2年度目（平成28年度）においては、

独立構造体になったものについて特定の方法で保温性を

向上させることができた2)。 

ただ、試作したわたは独立構造とはいうものの、わた同

士がお互いに離れにくいものであった。ジャケットなどの中

わた入り製品は、一般的にわたの偏りを防ぐために一定の

間隔で縫い目がある。この状態にするのに、布上にわたを

広げて別の布で挟んでそれらを一緒に縫製する方法と、

あらかじめ布だけで縫製した後、縫い目間の袋状になった

部分に筒などを用いてわたを送り込む方法があるが、いず

れの方法にても、わた同士が離れにくいと生産効率が落

ちて、実用化にあたってはネックとなる。このため、本年度

においては、原料となる短繊維（原綿）の条件を検討して

わた同士の分離性の改善を目指したので、本報において

結果を報告する。 

 

２． 実験方法 

２．１ 試作 

２．１．１ 試料 

ポリエステルの短繊維を原綿とした。2年度目までの試

作でひも状または球状の構造が得られたが、ひも状のほう

が原綿の汎用性が高いので、ひも状になる原綿について

改善を検討した。分離性を改善することを目的として原綿

の条件のうち2点に着目した。これらを本報告中では条件

A、Bと示した。 

これまで得られたひも状構造体は長さが長かった。この

ためお互いに絡み合いやすく分離性の悪さの原因のひと

つになっていると考えられたので、条件Aについては短い

ひも状構造となることを狙って変化させた。5水準について

検討し、本報告中ではA-1～5と示した。開発2年度目まで

に試作したものがA-5に該当するもので、A-〇の数字が

小さくなるほどひも状構造が短くなることを狙って設定した

水準である。 

条件Bについては、わた同士の摩擦を低減する目的で

変化させた。主な条件がA-4に該当するものについて、条

件Aとは別の部分を変化させた。変化させたものを本報告

中ではB-4と示した。 

２．１．２ 加工方法 

第２報までと同様に、短繊維群を相互に絡ませる方法

で行った。 

２．２ 評価 

２．２．１ かさ高性 

「JIS L 1903:2011 羽毛試験方法」の荷重用円盤 B（直

径 285 mm、総重量 94.3 g）を用いる方法を準用した。ただ

し、JIS に規定のある前処理（スチーム等）については羽毛

のための処理と考えられ、本報告の試作品の場合、合成

繊維であるので実施しなかった。 

２．２．２ 保温性 
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次の２つの方法で保温性を評価した。 

① 「JIS L 2001：1980 綿ふとんわた」の保温率測定 

② 熱伝導率測定装置（英弘精機（株）HC-074/200）に

よる熱抵抗測定 

②では同じ厚さ（4 cm）の断熱材の枠内にわたを充填し

て熱抵抗を測定したが、わたをかさ高な状態のまま測定す

るために、わたの充填量はかさ高性測定時の密度となるよ

うに設定した。よって、わたの充填量が試料間で違ってお

り、結果として厚さ 4 cm の時の熱抵抗値が出るものの、こ

の数値をもって試料の保温性として単純に比較するのは

適切でない面がある。そこで、熱抵抗が単純に厚さに比例

すると仮定して、単位熱抵抗（1  m2K/W）を実現するため

に必要な厚さとその時の目付（単位面積あたりの重量）を

測定結果から算出して比較した。 

２．２．３ 分離性 

図１の様な形式で、樹脂製の容器中でわたを落下させ、

落下先のメッシュ（フィラメントで構成）を通過する割合で評

価した。分離性の良いわたは、メッシュがあってもわた同

士が分離して落下していくであろうと考えた。試作したわた

のほか比較のため、ダウン混率90%の羽毛をスチーム処理

したものについても調べた。 

 

仕切りを
外して
わたを落下

20cm

20cm

30cm

30cm

30cm

メッシュ
10 cm間隔

わた
10 ｇ

 
図１ わたの分離性評価方法 

 

３． 結果と考察 

３．１ 条件Aに関する検討 

３．１．１ 形状（条件A） 

条件Aを変化させて試作したわたの形状を図２に示した。

2年度目までに試作したものに該当するのがA-5であるが、

A-4、A-3と、当初の狙いどおりにA-5よりもひも状構造が

短くなっていった。さらにA-2ではひも状というよりは球状

に近くなり、A-1ではほぼ球状になった。 

３．１．２ かさ高性（条件A） 

かさ高性の測定結果を図３に示した。第1報でも示した

が、市販羽毛布団から採取した羽毛についての結果も比

較のため示した。A-5よりもA-4、A-3のほうがかさ高性が

上昇した。条件Aの変更の目的はひも状構造を短くして分

離性を改善するということであったが、このこととは別にか

さ高性の向上に有効であることが分かった。ただし、さらに

ひもが短くなる方向であるA-2ではかさ高性が減少しはじ

め、A-1に至ってはかなりかさ高性が低くなった。A-5から

A-2までは、スチーム処理した羽毛には及ばないもののス

チーム処理していない羽毛よりはかさ高性が高く、比較的

かさ高性が良好と言えるが、A-1までかさ高性が低くなると

羽毛代替として使用するには厳しいと考えられた。高いか

さ高性を実現するためには、条件Aについて適切な範囲

があることが分かった。 

 

 
図２ 条件Aの変更に伴うわた形状の変化 
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図３ 条件Aの変更に伴うかさ高性の変化 

 

３．１．３ 保温性（条件A） 

JIS L 2001による保温性の試験結果を図４に示した。こ

の方法では条件により大きな差はなかった。この方法は試

料をガーゼで包んでリング状の枠で測定装置に押さえつ

ける方式のため、かさ高性の効果が薄れる可能性があり、

わた形状の変化でかさ高性が向上しても大きな差が出な

かったものと思われた。 




