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一般家庭から回収された容器包装リサイクルプラスチックは、複数の高分子成分が含まれるため、物性向上に

は含有材料の把握が重要となる。まず、含有される高分子材料を調べたところ、ポリプロピレン、ポリエチレン、

ポリスチレンが主に含まれていることがわかった。次に、ゴム成分や相容化剤を添加したところ、引張応力は少

し低下したが、破壊ひずみは未添加系に比べて約 2 倍となった。また、流動性が未添加に比べて 40%近く減少す

ることを明らかにした。 

 

1 はじめに 

 近年、多くの分野でリサイクルが進められている。プ

ラスチック分野におけるリサイクル手法は、マテリアル

リサイクル、ケミカルリサイクル、サーマルリサイクル

が挙げられる。それぞれ、廃プラスチックを成形材料と

して新しいプラスチック製品にする方法、化学的に分解

してモノマーに戻す方法、熱エネルギーとして利用する

方法である。 

一般家庭から排出されるプラスチックとして、飲料用

ボトル、容器包装材（食品の容器や容器が入っていた外

装を指す）、ゴミ袋等が挙げられる。飲料用ボトルに使

用されるポリエチレンテレフタレート（PET）は、各自

治体で適切に回収され、ボトルや服などにリサイクルさ

れている。一方で、容器包装材やゴミ袋は飲料用ボトル

のように単一の材料ではなく、複数の高分子材料から構

成されており、容器包装材はポリプロピレン（PP）、

ポリスチレン（PS）、PET 等、ゴミ袋はポリエチレン

（PE）等が使用されている。これらは、回収、選別、

粉砕、洗浄、金属類除去、溶融押出のプロセスを経る。

また、洗浄工程では水を利用することにより、さらに選

別を行い、水に浮く PP、PE、発泡 PSが混在したペレッ

トとなる。 

このため、得たペレットには、複数の高分子が存在し、

お互いに混ざらず（非相溶）、材料物性は単一材料に比

べて非常に低い。非相溶系の高分子材料における物性向

上技術として、分散粒子径（小さいほど、相容性が高い）

の大小から相容性を経験式として明らかにした Wu の経

験式が参考になる。Wu によれば、①粘度比、②せん断

速度、③界面張力が分散相の粒子径を支配すると報告し

ている１）。今回のような複数成分が存在した高分子材

料への適用を考えた場合、同一材料でも分子量や材料グ

レードが異なるため（つまり、高粘度から低粘度まで様

々）、界面張力を下げる手法が容器包装プラスチックに

おいて物性向上を期待できる手法といえる。ここで、異

種高分子（A と B）の界面張力を下げる手法として、A

とBの両者に近い構造を持つ適切な材料（相容化剤）の

選択と添加（配合）が重要となる。 

 既報 2）では、力学物性の向上として一般容器包装リ

サイクルプラスチック（RP）の熱挙動と含有フィラー

の EDX分析、RPの主な構成材料からモデル配合系を作

製し、ゴム（軟質材料）の添加による力学物性向上の有

効性を示した。 

 本研究では、既報において不明確だった RP の組成を

特定、PP／PE モデル系においてはゴム添加の効果、RP

においてはゴムおよび相容化剤配合の効果を明らかにす

る配合検討を行った。二軸混練機の高せん断力を利用し

たブレンド物の作製および評価を実施した。 

 

2 実験 

2.1 材料 

 RP には市場回収品の容器包装材から溶融混練を利用

して製造された 3 種のペレットを使用した。その 3 種は

①手選別にて製造されたペレット、②光学機器を用いて

選別し製造されたペレット、③②の後、溶融混練下でフ

ィルターメッシュを通して、異物を除去したペレットを

用いた。PPは日本ポリプロ（株）製MA3、PEは日本ポ

リエチレン（株）製HJ360を使用した。エチレン－プロ

ピレン－ジエン共重合体（EPDM）は ENEOS マテリア

ル（株）製 EP57C を使用した。各系における組成比は、

バッチプロセスでは、樹脂／ゴム＝80vol%／20vol%に

て固定し、連続プロセスでは樹脂／ゴム＝99vol%／

1vol%、97vol%／3vol%、95vol%／5vol%の 3条件とした。

また、PP／PE モデル系では樹脂に占める PP と PE がそ

れぞれ等しい体積比になるように調整した。炭酸カルシ

ウムは、白石工業（株）製 Brilliant-1500 と白艶華 CC-R

を使用し、配合量は、全体に対して 20、40、60phr とし

た。RP 系の相容化剤は、旭化成（株）製水添スチレン
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系熱可塑性エラストマー（SEBS）タフテック H1041 を

使用し、全体に対して、1phr 添加した。 

2.2 試料の作製 

2.2.1 バッチプロセス（密閉式混練機） 

 （株）東洋精機製作所製ラボプラストミル（4C150、

ミキサータイプ R100H）を使用して作製した。始めに

200℃，10rpm に制御された混練機内にドライブレンド

した所定量の樹脂を投入し、トルクが安定した後にゴム

を投入し回転数を 100rpm に変更した。その後、炭酸カ

ルシウムを添加し、十分にトルクが安定した後、試料を

取り出した。 

2.2.2 連続プロセス（二軸混練押出機） 

 （株）テクノベル製二軸混練押出機（ZRO15TW-GFI-

LPT（同方向回転方式））を使用して作製した。所定の

材料を事前にドライブレンドし、200℃、200rpm の条件

で溶融混練を行った。その後、得られたペレットは、50

℃、6 時間乾燥した。 

2.2.3 物性評価シートの作製 

 バッチ式および連続式で得られたブレンド物は、ア

ズワン（株）製熱盤プレス機（AH-2003C）を用いて加

圧なし、200℃、1 分間の条件で軟化させ、続いて

10MPa、200℃、3 分間の条件で加圧成形をした後、樹

脂を結晶化させるために水冷にて 200℃から 40℃まで降

温し、シート状成形体（厚さ約 0.3mm）を得た。 

2.3 評価 

 NMR 測定は日本電子（株）製高分解溶液核磁気共鳴

装置（JNM-ECA600）を使用して、1H-NMR 測定を行っ

た。溶媒は、1,1,2,2-テトラクロロエタン-d2 を使用し、

測定温度は 130℃とした。 

 SEM 観察は日本電子（株）製集束イオンビーム－走

査型電子顕微鏡（FIB-SEM、JIB-4600F）を使用した。

試料調製後、白金蒸着を行い、加速電圧は5kVで観察し

た。 

 引張試験はインストロン社製万能材料試験機（5985

型）を使用した。試験片は、シート状成形体から JIS K 

6251の規定の3号ダンベル状試験片を打抜き作製した。

試験条件は、23℃、引張速度 100mm／min、初期チャッ

ク間 60mmとし、試験片が破壊するまで試験を行った。

得られた荷重－変位データより、引張応力（荷重／初期

断面積）とひずみ（（クロスヘッド移動距離／初期チャ

ック間）×100）を算出した。 

 メルトマスフローレート（MFR）の測定は（株）安

田精機製作所製 120-FWP-W を使用した。試験温度は

230℃、予熱時間 300 秒、n=3 とした。なお、PE の測定

温度は、190℃(JIS K 6922-1)であるが、全試験条件を揃

えるために PE、PP、RP は 230℃にて測定を実施した。 

 溶融粘度の測定は、（株）東洋精機製作所製キャピラ

リーレオメーターPMD-C を使用した。測定温度は 200

℃、ダイ長さ10mm、ダイ径1mm（L／D=10）、押出速

度は 1,2,5,10,20,50,100,200,500（各 mm／min）とした。 

 

3 結果および考察 

3.1 溶液 NMR による RP の組成分析  

 表 1 に NMR スペクトルの積分比から、それぞれのポ

リマーの成分比を算出した結果を示す。PS の成分比が

手選別と機械選別では大きな差があり、機械選別のみ

PET が存在した。機械選別では、手選別に比べて PS 量

が少なくなっている。このデータを基に、RP の物性向

上に有効な配合設計指針を検討し、PP と PE を占める割

合が多い、機械選別の RP を今後の試験に使用すること

とした。 

3.2 樹脂材料の力学特性と MFR 

 図 1 に各樹脂（PP、PE、RP（手選別、機械選別、機

械選別（メッシュあり））の 5 種）の引張試験の結果を

示す。RP と比較して、PP は高い引張応力、低破壊ひず

みを示し、PE は低い引張応力、高破壊ひずみを示した。

次に RP 間の比較では、引張応力に大きな変化は無かっ

たが、破壊ひずみに差があった。図 2 に MFR 測定の結

果を示す。RP（機械選別）は PP の約半分の値となった。

これらは、高分子／高分子の相容性が低いこと、製品に

適した材料設計のため多くの添加剤（無機フィラー、劣

化防止剤等）が配合されていることが原因として推察さ

れる。 

3.3 PP／PE／EPDMモデル系の炭酸カルシウム配合に

よる力学物性 

 図 3 に使用した 2 種類の炭酸カルシウムの SEM 像を

示す。CC-R および Brilliant-1500 ともに、数 10nm から

100nm の粒子を確認した。CC-R には、表面に脂肪酸が

表 1 1H NMR による RP の成分量 

図 1 各種樹脂の引張試験結果 



岐阜県産業技術総合センター研究報告 第７号 

 

 - 40 - 

処理されているが、SEM 像からは脂肪酸の有無は確認

出来なかった。既報 2)のモデル配合系を使用し、炭酸カ

ルシウム配合による物性値の変化を評価した。図4にPP

／PE／EPDM=40vol%／40vol%／20vol%のモデル系に炭

酸カルシウムを配合した系の引張試験の結果を示す。混

練はバッチプロセスで行い、全ての配合系において、破

壊引張応力は大きくは変わらなかったが、添加量が増え

ることにより、破壊ひずみが大きく下がり、硬く脆くな

ることがわかった。 

3.4 PP／PE モデル配合系の EPDM 添加による力学物

性と流動性 

 図 5 に二軸混練機によって作製した試料の引張試験の

結果を示す（図中の vol%は EPDM 添加量）。ゴムの少

量添加（1,3,5vol%）により、3.2 で報告した樹脂単独に

比べて、PP 単独以上の破壊ひずみとなり、ゴム添加量

の増加に伴い、破壊ひずみが増加する結果となった。図

6 に MFR 測定による結果を示す。EPDM 未添加は、PP

／PE のブレンド物のみを示す。ゴム添加により、MFR

値が低くなる傾向となった。図 7 に射出成形を想定した

図 4 炭酸カルシウム配合系の引張試験結果 

図 2 各種樹脂の MFR 値 

図 3 炭酸カルシウムの SEM 像 

（a：CC-R、b：Brilliant-1500） 

図 5 PP／PE ブレンド配系の引張試験結果 

図 6 PP／PE ブレンド系の MFR 値 

図 7 PP／PE モデル系のせん断速度依存性 
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200℃での溶融粘度の結果を示す。MFR 値は、ゴム添加

により低粘度を示したが、キャピラリーレオメーターに

よる射出成形のせん断速度領域では、新材 2 種（PP、

PE）の範囲内を示した。 

3.5 RP におけるゴム、相容化剤配合による力学物性と

流動性 

 図 8 に二軸混練機を用いて作製した RP／ゴムブレン

ド系の引張試験の結果を示す。3.1 の報告により、RP

（機械選別）中には PS が含まれていることから、SEBS

はスチレン／オレフィン（PP、PE）の界面相容性向上、

ゴム（EPDM）は RP 中の PP／PE の界面相容性向上を

期待した。また、ゴム添加量は少量で物性向上が期待で

きることから、RP 全体に対して 3phr とした。その結果、

RP と各種ゴム添加系を比較すると、ゴム添加によって、

引張応力は低下したが、破壊ひずみは約 2 倍となった。

メッシュの有無においては、破壊引張応力と破壊ひずみ

共に大きな違いは無かった。図 9 に MFR 測定の結果を

示す。RP／ゴムブレンド系は、MFR 値は低く、ゴム、

相容化剤配合により流れにくい材料となった。図 10 に

200℃でのキャピラリーレオメーターの結果を示す。3.4

と同様に低せん断領域では高粘度であるが、高せん断領

域では新材 2 種（PP、PE）の範囲内となった。 

 

4 まとめ 

 本研究では、力学物性と流動性に着目した。PP／PE

のモデル配合系、RP／ゴムブレンド系について、以下

の知見を得た。 

1）RP の成分と組成比は選別法によって異なり、手選別

では分別されなかった PS も機械選別を行うことにより

選別されることがわかった。 

2）RP の引張応力、破壊ひずみは、PP、PE 単独より低

い。RP（機械選別）は、RP（手選別）に比べて破壊ひ

ずみが大きいが、引張応力に大きな差はない。 

3）PP／PE ブレンド系では、少量（1 から 3vol%）の 

ゴム添加で破壊ひずみが向上し、少量のゴム添加が系の

力学物性向上に有効であることを明らかにした。 

4）RP／ゴムブレンド系では、少量のゴム添加によって 

破壊ひずみが向上した。しかし、低 MFR となるが、射

出成形領域では、粘度は新材 2 種（PP、PE）の間とな

った。 
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