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　　　　　　　1．はじめに
　　　　　　　　　　　1，2）　　　　　　　3）
　著者らは加熱触媒重合法あるいは光重合法による木材

内におけるメタクリル酸メチル（MMA）の重合につい

て検討した結果，グラフト重合体生成量は加熱触媒重合

法に比較して光重合法の方が著しく多いことを認めた．

しかし，光重合法の場合には光の透過性，照射の均一性

などから供試できる木材の形状は木粉，小片などに限定

される．そのため，多量のグラフト重合体を含有する木

粉一プラスチック複合体をそのまま材料として使用する

ことは困難であり，成型により木質板などに加工する必

要がある．

　本研究では，木粉内でMMAを光重合させた複合体

の成型法，充填剤添加の影響，得られた成型板の曲げ強

さ，硬さ，吸湿性などについて検討した．

　　　　　　　2、実　　　　　験

　21供試材およぴ試薬

　ヒノキ（C肋伽κ妙αブ兆o6肋5σS．et　Z．）辺材をウイ

レーミルで40～60メッシュに粉砕したのち，30時間温水

で，さらに30時間アセトンで抽出し試料とした．

　モノマーとして市販一級のMMAを用いた．常法に

したがって精製をおこない，bp45～46◎C／1OOmm　Hg

の留分を用いた．光増感剤として市販特級品の塩化第二

鉄をそのまま用いた．

　2．2成型材料の調製
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　光重合法による木粉一ポリメタクリル酸メチル複合体

（複合体A）の調製：
　　3）

　前報の方法により第二鉄イオンを吸着させた木粉

15g，MMA75㎜1および蒸留水600m1を500W高圧
水銀灯を装傭した内部照射型光化学反応装置（英光杜製

HALOS－PIH－500）内で窒素カスを用いて反応系をか

くはんさせながら，室温で5時間照射した．照射後，反

応混合物はただちにグラスフィルターで吸引濾遇し，水

洗した．ポリマー量は重量増加率から求めた．また，30

時間アセトン抽出をおこない抽出されないポリメタクリ

ル酸メヂル（PMMA）をグラフトポリマーとして，み

かけのグラフト率およびグラフト効率を求めた．得られ

た複合体Aのポリマー量は112％，グラフト率は54％，

グラフト効率は48％であった。

　加熱触媒童含法による木粉一P蛆蛆A複合体（複含

体B）の調製：

　ヒノキ辺材ヂップを過酸化ベンゾイル0．5％を溶解さ

せたMMAに浸せきさせ，60oCで24時間重合をおこ

なったのち，40～60メッシュに粉砕した．ポリマー量は

124％であった．

　混含による木粉一P班皿A複合体（複合体C）の調
製：

　MMA，ベンゼン，アゾビスイソブチロニトリルを用

いて，65oCで7時間溶液重合をおこない，生成ポリマ

ーをメタノールで沈殿させた．調製は木粉100に対して

PMMAを112混合しておこなった．なお，木粉および

PMMAの大きさは40～60メッシュとした．

　2．3成型法
　10x1Ocmの成型板が得られる成型器に所定量の試料

を加え，圧締圧100kg／cm2で30分間所定温度で加熱
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圧締し，冷却後成型板を取り出した．

　成型条件として成型温度（90～240℃），成型板比重

（0．45～0．95）および各種充填剤添加について検討した．

充填剤として炭酸カルシウム，ポリプロピレン（PP），

カラス繊維および電子線照射による木粉一プラスチック

複合体（SDP，三菱油化製）を用い，それぞれの添加

率は11㍗μ％，5．6～33．3％，2．4～9．8％および0～100

％とした．

　24成型板の吸湿試験

　成型板から20×10×5（厚さ）m血の試験片を切り取

り，吸湿率および膨潤率を測定した．測定は硝酸カリウ

ム飽和水溶液上（20oC，90％R．H．）でおこなった．

　25成型板の曲げ試験

　曲げ試験はJIS　Z2113に準じ，100×10×5（厚さ）

mmの試片を用い，スパノ長7cm，荷重速度1mm／
min．で中央集中荷重によりおこなった．

　26成型板の硬さ試験

　硬さはJISZ2117に進じ，成型板のプレス面につい

てブリネル硬さを測定した。

　27表面軟化温度の測定

　島津製熱機械的分析装置（TM－20B）を用いて成型

板面の軟化温度を測定した．試料面に10kg／cm2の

荷重下で05mm径の石英検出棒をセットし，40m1／

m1n　の乾燥空気を通じながら，15◎C／mm　で昇温さ

せ，検出棒が試料内にくい込んだときの温度を表面軟化

温度とした．

　　　　　　　3。結果およぴ考察

　31成型板の曲げ強さ

　成型温慶と曲げ強さとの関係．

　成型温度の上昇とともに成型板表面色は暗色化を呈

し，成型板面の光沢は増大したが，180oCで最大とな

り，その後表面光沢は低下した．成型温度と曲げ強さと

の関係をFig．1に示した．成型温度の上昇とともに曲

げ強さおよび曲げ弾性係数は増大し，210◎Cで最大とな

り，それ以上の温度で減少した．これはPMMAの溶

融とPMMAあるいは木材の熱分解とが影響すると考

えられる．すなわち，PMMAの熱変形温度は70～90◎4
）

Cであるので，成形温度の上昇とともにその流動性は増

大し，木粉間の空隙がよりよく充填され，曲げ強さおよ

び曲げ弾性係数が増大すると推定できる．また，210◎C

以上ではPMMAおよび木粉が熱分解を受け強度低下

を示すと考えられる．なお，試験時における成型板の含

水率は2～3％で，比重はO．55～O．58であった．

　成形板比童と曲げ強さとの関係

　複合体Aを用いて成型板を作成する場合，比重O．45～

O．95の成型板を得ることができた．曲げ強さおよび曲げ

弾性係数と比重との関係をFig．2に示した．曲げ強さ

および曲げ弾性係数は比重の増加とともに増大した．比

重O．95の成型板の曲げ強さは450kg／cm2，曲げ弾性係数

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8
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は3．7×104kg／cm2であった．この強度を同程度の比　　ける平衡含水率およびそれにともなう膨潤率をTab1e1

重をもつハートポードと比較すると，抄造方向の曲げ強　　に示した．成型温度が低いほど吸湿率および膨潤率は増
　　　　　　　　　5）
さは400～450kg／cm2であり，ほぼ同程度である．ま　　加した．これは温度の上昇とともに木粉表面が均一にポ

た，比重O・9以上のパーティクルボードの曲げ強さは　　　リマーコーティングされるためであると考えられる．ま
　　　　　　　6）
450～600kg／cm2であり，成型板の曲げ強さは同程度　　た，比重と吸湿率および膨潤率との関係は木材の性質と

か，いくらか低い傾向である．試験時の含水率は20～　　類似し，比重の増加とともに吸湿率は減少し，膨潤率は

2・8％であった．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　わずかに増大した．充填剤添加では，炭酸カルシウム，

　複合体BおよびCの成型板の曲げ強さと曲げ弾性係数　　　PP，SDPの場合添加率の増加にともない吸湿および膨

をFi＆2に示した・複合体Aの成型板の曲げ強さおよ　　潤率は減少した．一方，カラス繊維の添加では吸湿率は

び曲げ弾性係数は複合体BおよびCのそれよりもかなり　　無添加のそれとほとんど同じであり，膨潤率は増大し

高いことが認められた・PMMAの含有量・木粉および　　た．これらの結果を複合体BおよびCの成型板と比較す

PMMAの形状はほとんど同じであるので，曲げ強さお

よび曲げ弾性係数の相違は重合法によると考えられ，そ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　30◎　　　　　　　　　　　20セ
の一因としてPMMAの分子量と分布，グラフト重合　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ボ　　　　　　　　　　　　　　　苫
体生成量の差異などが考えられる．　　　　　　　　　　　　暮200　　　　　　　　　。　。　　　　　〆

充填剤添加の影饗：　　　　　　≧　　　　　　1⑪婁
　一般に充填剤は成型性，強さ，耐熱性，耐衝撃性など　　　　⑰80◎　　　　　　　　　　　　　　　　　　⑰
の向上のため添加される．充填剤添加量と曲げ強さおよ　　　　：量　　COldumcαb◎耐　　　Glossfibe『　　　　　　：；

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　④　O　　　　　　　　　　　　　　　　　　O　⑭
び曲げ弾性係数との関係をFi9．3に示した．図より明　　　　o　　010　3◎　500　　5　　10　　o
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ξ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　6
らかように，すべての充填剤とも添加率の増加とともに　　　　g　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＞

曲げ強さおよび曲げ弾性係数は減少した．曲げ強さと添　　　　冬300　　　　　　　　　　　　　　　　　　0
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　己　　　　　　　　　　　　　　　　　　＼
加率との関係はほぼ直線であるので，充填剤1％添加に　　　ち　　　　　　　　　　　　　　　＼竃　2◎｛

対する曲げ強さの変化量を求めると，炭酸カルシウムで　　　　吻20◎　　　　　　　　　　　　　　　　　　◎
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2　　　　　　　　　　　　　　　＼℃
約5kg／cm2・PPで約3kg／cm2，ガラス繊維で約10　　　暑　　　　　　　　　　　　　　　　　　　10ヨ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　§IO◎　　　　　　　　　　　　　　　号
k・／cm2であったまた・SDPでは・7％添加において　　　・1、町叩、㎞　射㎞、、、、㎜　　茎

曲げ強さがわずかに増大したが，相対的な傾向はSDP　　　　　　◎　　　　　　　　　　　　　　　　◎

添加率の増加とともに曲げ強さは減少し，SDP1％添　　　　　　O　l◎20　3◎　02040608◎10◎
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Addifi◎n‘％）
加につき約1kglcm2の減少が認められた．すなわち，　　　Flg3Effectoff111er　added　towood　f1our一

充填剤の曲げ強さの減少におよぼす影響はSDPが最　　　　　　　pMMA　combmat1on　on　bend1ng　beha－
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　wor　of　mo1ded　board．
も少なく，PP，炭酸カルシウム，ガラス繊維の順に増
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　○・Modu1us　of　rupture
大した．これは熱圧により連続相となることができる　　　　　　　　⑳：Modu1us　of　e1ast1c1ty

PPおよびSDPと連続相の形成が　　　Tab1e1Moi，tu，e　uptake　and　thickne、、i，c，e，s、。f　m．1d，d　b．a，d

困難であるガラス繊維および炭酸カ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Fi11er　　　　　　　　　Equ111brmm　at20oC・
ルシウムとで曲げ強さの減少率が異　　Specific　Mo1dmg　　　　　　　　　　　　　　gO％R・旺
　　　　　　　　　　　　　　　　　　graY1ty　　temperature　　　　　　　Add1t1on　　M01sture　Th1ckness
なることから，充墳剤が連続椙の形　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　uptake　　increase
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（。C）　　　　　　　　　　　　（％〉　　　　　（％）　　　　　（％）
成を妨害するためであると考えられ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O．58　　　　　　150　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8．2　　　　　　　　2．1
る・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O．58　　　　210　　　　　　　　　　　　　　　　　　7．3　　　　　1．6

なお・試験時の比重および含水率　81塞　養8　　　　　9：亨　1二暮
はそれぞれ炭酸カルシウムでO．80　　0．78　　180　　　　　　　　　　　　　6．5　　　1．7
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0．82　　　　　210　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　6．7　　　　　　1．8
～O．跳，1．5～2．3％，PPでO．80

一…ム…一・・・・・…で・…　8：1言　養1）鰐膿、　墨　2二；　1二1
～o・8川～2・1％・ガラス繊維で　81霊　蓋8）鵠y五e、、　。1　量：琴　1：婁

o’78～o’8ム2．5～2’7％であった・　81霧　墨1）・・・…1…　。1　ε二；　1二；

32成型板の吸湿およぴ膨離　1111勢1）絋隷t1；　1二；　1：1
　成型板の20．C，90％R．H．にお
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ると，膨潤率は複合体Bで1．5倍，複合体Cで1．3倍増加　　oCの範囲内であった。したがって，表面軟化温度は

した．また吸湿率も1．2あるいは1．4倍増加した．これら　　PMMAの軟化に依存すると考えられる．耐熱性のある

はPMMAおよびグラフト重合体生成量の相違による　　ガラス繊維あるいは炭酸ヵルシウムを添加することによ

と考えられる．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り表面軟化温度が高くなると推察されるが，Tab1e3

　成型板の膨潤率は長さ方向および幅方向で07～10　　に示したように無添加の場合とほとんど同じであった。

％，厚さ方向で1・5～2・O％で，長さ：幅：厚さの膨潤率　　　このことから，成型板構成成分のうち連続相を形成する

の比は1：1：2であり，圧締方向に垂直方向の膨潤率　　成分が表面軟化温度を決定すると推定できる．軟化点が

は平行方向の約％であった・　　　　　　　　　　　　　　比較的高く，連続相の形成が可能であるPPあるいは

　3．3成型板の硬さ　　　　　　　　　　　　　　　　　SDPを添加した場合，表面軟化温度は高くなり，PP

　成型温度と硬さとの関係をFi9．4に示した。温度の　　添加では10％以上，SDP添加では50％以上で170◎C以

上昇とともに硬さは増大し，210◎C付近で最大に達し　　上に達した

た。これはポリマーの溶融と流動性に関係すると考えら
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4、お　わ　り　に
れる．また，成型板比重と硬さとの関係をFig．5に示

した．硬さは比重の増加とともにほぽ直線的に増大し，　　　光重合法により生成した木粉一プラスチック複合体の

比重O．95で約7kg／m㎜2に達した．木材の比重と硬さ　　成型加工とその性質について検討した。
　　　7）との関係と比較すると，木口面硬さよりも低く，比重　　　熱圧成型により比重O・45～O・95までの成型板が得ら

05以上では柾目面硬さよりも高いことが明らかになっ　　れ・最適成型温度は180～210oCであった・成型板の曲

た．同一条件の複合体BおよびCの成型板硬さはかなり　　げ強さはハードボードのそれと同等であった。PP，

低く，複合体Aの約％～％であった．充填　　Tab1e2Brme11hardnessofmo1dedboardconta蛆edf111er

剤を添加した成型板硬さをTab1e2に示
した．すべての充填剤と1添加量の増加と　　F’11e「。。、、、、。、諾緒、e膿瓢・・・・・…

ともに硬さは減少した．とくに炭酸ヵルシ　　　　　　　　　　　　（％）　　　　　　　　（◎C）　　（kg／mm2）

ウムおよびガラス繊維添加による硬さ減少　　　　　　　　　　　　　　O　　　O・78　　　　　　　　　5・6
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ca1c1um－carbonate　　　22　　　　　0．83　　　　　180　　　　　　3．5
率は大きく，成分が類似しているSDP添　　　　　　　　　　　　　44　　　0，84　　　　　　　　　1．6

加の場合それはわずかであった・　　　　　　　　　　　　　　　　　　O　　　O．82　　　　　　　　　6，0

　34成型板の表面軟化温度　　　　　　　　po1yp「opy1ene　　　墨　　　　8二§♂　　　210　　　　婁：婁

　成型板面の軟化温度をTab1e3に示し
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　OO．82　　6．O
た．温度の上昇により表面軟化温度はわず　　　　　　　　　　　　　27　　　0，82　　　　　　　　　5．7
かに高くなった．また，比重の増加ととも　　Saw’dust　Po1yme「　50　　　0’82　　　210　　　　5・8
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　73　　　　　　　0，86　　　　　　　　　　　　　　　　　5．1

にそれは高くなり，とくに比重O．78から　　　　　　　　　　100　　　0，81　　　　　　　4．3

0・95に増加したとき著しく増大した・複合　　　　　　　　　　　　　O　　　O．78　　　　　　　　　5．6

体BおよびCの成型板の表面軟化温度は複　　G1ass　f1ber　　　　　5　　　0．78　　　180　　　　4．0
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　10　　　　　　　0，78　　　　　　　　　　　　　　　　3．3
合体Aのそれとほとんど同じで120～130
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Tab1e3Softenmg　temperature　of　mo1ded　board．surface

Specific　Mlo1d．ing　　　　　Fi11er

gra∀1ty　temperature
Softening

Add1t1on　temperature
（◎C）　　　　　　　　　　　（％） （oC）

O．57
0，58
0，58
0，58
0，58
0．55

1菱／

90
120
150
180
210
240

180

125
125
128
128
130
130
115
128
150

0，82
0，82
0，81
0，81
0．80

210　　　　　Po1ypropy1ene

0　　　　　150
5　　　　　155

11　　　　　172
22　　　　　175
33　　　　　173

面軟化温度はPPおよびSDPを添加した場
合高くなった．

　光重合法による木粉一pMMA複合体の成

型板の物性は本実験に供試した他の木粉一

PMMA複合体の成型板のそれよりも良好であ

ることが明らかになった．この一因として，

PMMAの分子量と分布あるいはグラフト重合

体生成量の相違が結論される。

　本研究は昭和49年度農林水産業特別試験研究

費によっておこなった．また実験に協力いただ

いた専攻生田濃建治氏に感謝します．

　　　　　　引　用　文　献

O．83　　　　　　　　　Ca1c1um　　　　　　1800．84　　　　　　　　　　　　　　　carbonate
22　　　　　128
44　　　　　130

O．82
0．82　　　　　　210
0，86
0．81

　　　　　　　　　27　　　　157
Saw＿dust　　　　　50　　　　　170
po1ymer　　　　　73　　　　175
　　　　　　　　100　　　　　178

O．78　　　　　　180
0．78

　　　　　　　　　5　　　　　130G1ass　f1ber
　　　　　　　　　10　　　　　132

SDP，炭酸カルシウム，ガラス繊維などを充填した成

型板の曲げ強さは無添加のそれよりも減少した．硬さと

比重との関係を木材のそれと比較すると，木口面硬さよ　　6・

りも低く，柾目面硬さより高いことが認められた．

　吸湿および膨潤性は木材よりも著しく改質された．表　　7．

　　1．往西弘次・城代　進・後藤輝男：日化1㊥73

　　　　：837－841．　1973．

　　2．往西弘次・城代　進・後藤輝男：島大農研

　　　　報窃：61－65．1972．

　　3．往西弘次・城代　進・後藤輝男：島大農研

　　　　報8：65－71．1974．

　　4．本多恵羊：高分子11：1152－1153．1962．

　　5．北原覚一・丸山憲郎：フアイハーボード

・パーティクルボード，森北出版，東京、1962，

p．171．

北原覚一・丸山憲　郎：ファイハーポート・パーテ

ィクルボード，森北出版，東京，1962，p．263．

北原覚一：木材物理，森北出版，東京，1966，p．84．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　S田m㎜破y

　The　mo1dmg　of　the　wood－f1our－p1ast1c　combmat1on　wh1ch　was　prod．uced．by　means

of　photopo1y＝mer1zat1on　and－the　propert1es　of　mo1ded．boards　were1蛆est1gated

　The　resu1ts　obtamed　are　as　fo11ows．

　1）It　was　poss1b1e　to　prod．uce　the　m．o1ded－board．under　these　opti皿u皿cond．1t1ons　of

mo1d1ng　t1me130m1n　mo1d1ng　Pressure1100kg／cm－2and　mo1dmg　te血perature：180oC
　2）The血odu1us　of　rupture　and．eIast1c1ty1n　bend1ng　of皿o1ded－board．1ncreased．

a1ong　with1ncreasmg　of　mo1d1ng　temperature　and　spec1f1c　grav1ty　of　moエd．ed－board

The　bend1ng　propert1es　of　Ino1d．ed一’board　conta1ned－the　f1uer　of　po1ypropy1ene　ca1c1u＝m

carbonate　g1ass　f1ber　or　saw＿dust　po1ymer　decreased．1n　compar1son　w1th　those　of　the

control　board

　3）The　Br1ne11hardness　of　mo1ded．board．mcreased　a1ong　w1th1ncreasmg　of　mo1dmg

temperature　and．the　spec1f1c　gray1ty　of　mo1ded　hoard一．　It　was　obserYed－that　the

Brmeu　hardness　of　m．o1d．ed－board－was　h1gher　than　that　of　rad．1a1sect1o皿on　wood．and．

1ower　than　that　of　cross　section．

　4）The皿01sture　uptake　and．the　swe111ng　of　th1ckness　of皿o1ded　board．were　remar－

kab1y　decreased．1n　compar1son　w1th　those　of　wood

　5）The　softemng　temperature　of　mo1ded－board．surface　was　a1血ost　the　range　of120

to130◎C，but　on　the　mo1d．ed．board－conta1ned　po1ypropy1ene　or　saw－d1ust　po1ymer　as

f111er　the　soften．1ng　temperature　reached－aboマe170oC


