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プラスチック廃棄物の選別技術に関する研究 (第 3報 )

河村 安太郎・    月瀬 寛二・   櫻井 淳十   小サII栄 司十

Yasutarou Kawamura, Kanii TSukise, Atsushi Sakuratl and Etti OsaWa

要 旨 画像処理技術を利用して、プラスチックボトル上に表示された材質表示マークを識別し、安

全で低コストにプラスチックボトル廃棄物の材質判定を行なうことのできる、自動判別/選別技術を

開発した。現在市販されているプラスチックポトルは、ボトルの形状、ラベルの位置、デザイン、色

などが多種多様である。このため、画像処理技術によつて材質表示マークの判別を行なうには、ポト

ル形状によるマークの歪みの補正、ラベル表示位置の探索、多様な背景模様上にある多様な色で表示

されたマークの抽出などを行なう必要がある。これまで研究開発してきた画像処理アルゴリズムを統

合しその有効性を検証するために、実際にプラスチックボトルを材質表示マークによつて認識分別す

る「自動選別実証化システム」を開発したので報告する。

1 まえがき

近年、飲料用ボトルに代表されるプラスチック廃棄

物が社会問題 となっている。廃棄物は、「混ぜればゴミ、

分ければ資源」と言われ、その再資源化が望まれてい

る。プラスチック廃棄物の中でも近年特に急増 している

PBT(ポ ジエチレンテレフタレート)ボ トルは再生利用

効果が高く、今後、地方自治体や地域団体、販売業者な

どによる大量の回収が見込まれる。しかし、不特定多数

の業者等を通 じての回収では異材の混入は選けられず、

特にPETボ トルと外観上見分けのつかないPVC(塩化

ビニル)ボ トルなどの混入は、再生 PET成形品の破嬢

をまねくおそれがあるため、回収段階での厳路な選別が

ぶ要である。しかし、現状プラスチンク廃葉物の選別に

関しては、人間の日視検査による手選別が主流であり、

分別回収/選別に要するコストや劣悪な作業環境など

の問題から、その自動化が望まれている。

このような状況の中、平成 3年 10月 25日 に「再生

資源の利用の促進に関する法律 (リ サイクル法)Jカ
ミ施

行され、事業者等は再資源化に努力することが義務づけ

られた。平成 5年 6月 30口 に分別回収を容易にするた

め材質表示マークをつける第 2種指定製品として PET
ボトルが指定され、準備期間をおいて材質表示マーク

の表示が義務付けられることとなつた。また、外国製の

PVC製ボトルには材質表示マークがついており、いづ

れ日本でも表示されると考えられる。

そこで、本研究では画像処理技術を利用して、プラ

スチックボ トル上に表示された材質表示マークを識別

し、安全で低コストにプラスチックボトル廃棄物の材

質半J定を行なうことのできる、自動判別/選別技術を

開発する。現在市販されているプラスチックボトルは、

ボトルの形状、ラベルの位置、デザイン、色などが多種

多様である。このため、画像処理技術によつて材質表示

マークの判別を行なうには、ボトル形状によるマーク

の歪みの補正、ラベル表示位置の探索、多様な背景模

様上にある多様な色で表示されたマークの抽出などを

輩技術第一科 機械応用係
十技術第一科 電子応用係

行なう必要がある

最終年度である平成 8年度は、これまで研究開発 し

てきた画像処理アルゴリズムを統合 しその有効性 を検

証するために、実際にプラスチックボ トルを材質表示

マークによつて認識分別する「自動選別実証化システ

ム」を開発 した。

2 自動選別実証化システム構成

図 とが、今回開発 した実証化システムの外観図であ

る。幅 600mm、 高さ 1700mm、 奥行き 1200mmで 、

内部スペースは、およそ上半分が画像撮影のための空

間、下半分が分別後のボ トル保管用のボックスである。

実証化シズテムにボ トルを投入 し、ボ トルの側面 と上

面の画像を撮影 し、材質表示マークの認識を行ない 4

種類に分別する。PET樹月旨の色で透明、緑、その他の

3種に分別 し、その他の樹脂 とマークが認識できない

ときの計 4種類の分別 とした。また、キャップの有無も

認識 し、キャンプがある場合はボ トルを返却できるよう

にした。実証化システムでは、1.5ど のプラステ ックボ

トルが確実に処理 されることを目標 とし、角型 と丸型、

ラベル位置が中央 と上部にある場合などへの姑応を行

なつた。

図 2に実証化システムの機構概要を示す。

2.1 ポトル投入回転機構部

ボトルの装置への投入は、図 3の ドア部に取 り付けら

れた回転テープル上に正立状態で置きドアを閉めるこ

とにより行なう。その後、回転テープル上のボトルの側

面と上面の撮影を行なう。

材質表示マークがボトル側面上のどこに表示されて

いるか不明であるので、鏡などを使用 しなければ側面

4方向からの画像撮影は必須である。そのために、ボ

トルを回転させるか、カメラを回転 させなければなら

ない。ボトルを回転させる場合、プラスチックボトル

は軽いので回転速度の高速化が困難である。逆に、カ

メラを回転させる場合、カメラの高速回転が可能であ

るが、カメラとポトル間の距離をボトル側面回 りに確

保 しなければならず、装置内部の必要空間が広 くなる。
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図 1:実証化システム外観

今回の実証化システムでは、店頭設置型装置のコンセ

プトから小型化が必要なので、ボトル回転方式とした。

実証化システムでは、ボトルの回転をスムーズにか

つ高速に行なうため台形駆動制御を行 う予定であつた

が、主にコストとの関係から見送つた。その結具、回転

開始時と停止時にボトルの小さな倒れからくるボ格ル

位置の移動が発生し、デバング時に何度も回転させた場

合、ポトルが回転テープル上から外れることもあつた。

通常、回転停止動作は最大 4回なので実用上の不具合

はないと考えられる。

2.2 ポトル搬送分別部

認識 を終えたボ トルは、回転機構部からベル トコン

ベア部に搬送 され画像処理部の認識結果に基づき分別

される。ベル トコンベア上に、図 4の ようにレバーが所

定位置に下ろされ、下部の分別ボ ックスに落 される。

2.3 画像入力用カメラ

ボ トル画像の入力は、図5に示す上面カメラと側面カ

メラを用いて行なつた。

表 とに各カメラの仕様を示す。

2。4 照明部

画像処理においては、画像 を取 り込む時の照明が重

要であるので輝度分布の解析 を試みた。

図 2:実証化システムの機構概要

図 3:プ ラスチックボ トル投入部

図6はペットボトル (ポカリスエント)に高さ600mm
距離 500mmの上方位置から高周波点灯蛍光灯の光を

照射した時のラベルニの輝度分布を、蛍光灯と同じ方

向の高さ 150mxm距離 10001xlmの 位置から輝度計を用

いて測定したものである。輝度計の測定角は 0.1° (測

定径に直すとφl.3mm)で ある。横轍,ま ラベル正面中央

部を測定した時を 0° とし、中央から右方向にボトル軸

を中心に 5° づつ回転 した位置を角度で表 し、縦軸とま測

定した輝度を対数で表 したものである。図中の最上部

グラフはラベルの上部の白色部を測定したもので、下

方のグラフはllkに ラベル中間白色部、ラベル下部自色

部、ラベル上部青色部、ラベル中間青色部、ラベル下部

青色部である。なお、ラベル上部位置 1ま光源からの光

が輝度計に直接正反射する位置である。

同図において、ラベル上部白色部及びラベル上部青

2
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図 4:ボ トル搬送分別部

図 5:画像入力用カメラおよび照明の概観

色部の位置角度 0° および 5° は正反射による高い輝度

を持つている。全体に位置角度が大きくなるに従つて輝

度が落ちてお り、光源に対する測定面の角度が大きく

なり戻つてくる光が少いことを示している。また、ラベ

ルの上部 。中間・下部の順で輝度が落ちており、光源に

対する測定面の角度が大きくなつている。なお、青色部

の方が自色部より全体に輝度が小さいのは、色の違い

によるものである。

ここで、図 6に示された各輝度は同一の照明で得 ら

れる明るさのぼらつきで、CCDの分解能 (通常 256分

割)を舷えて広がり過ぎると正常な画像が取 り込めな

くなる。つまり、同一の物体色は輝度も同一になるのが

良い照朔である。

図 7,ま、図 6の条件で蛍光灯の位置を水平方向に近づ

け高さ 600xxxll■ 距離 2501xxmの 上方位置から照射 した

時の輝度を、図 6のデータと比較してプロットしたもの

である。蛍光灯を近づけた時の上部白色部の輝度は、高

くなつており、朝るさのばらつきが広くなつている。つ

まり、蛍光灯の位置は良い画像を取込むための大きな

要素であることが判る。

図 8は、ペットボトル (カルピスクォータ)の輝度の

変化である。カルピスウォータの方がラベィレ位置角度

による変化が少森いので、良い画像が取れると推察さ

れる。これらの違いは表面の散乱反射の度合いと関連

しているものと思われるが、ラベルの種類は数多 くあ

りこれらの違いを包含する十分な照明が必要である。

そこで、実証化システムでの照切装置の取 り付け位

1:カ メラの仕様

(株)ノ ニー

XC-711(カ メラヘ ンド~体型 )

画素数:768(H)x493(V)

撮像面積:2/3イ ンチCCD
レンズ:Cマウント12mmレ ンズ

撮影距離:300mm

(株)ン ニー

XC-71lRR(カ メラヘ ッド分離型 )

画素数:768(H)x493(V)

撮像面積:2/3イ ンチCCD
レンズ:Cマウント25mmレンズ

撮影距離:900mm

40 
ンペル程性角度(° W

上面カ メラ

側面カ メラ

分
モ
＼
思
）
超
毀

図 6:ポカリスエ ットボトルのラベル部の輝度分布

置については、駁 り込んだ画像上にできるだけハレー

ションが起こらない位置を選び、図 5に示すボ トルの斜

め上方向から照射 した。表 2に照明装置の仕様を示す。

2.5 3次元立体形状計測システム

3次元立体形状計測システムは、測定物にレーザース

リット光を照射し、測定物の表面の凹凸によつて生 じる

レーザースリット光の歪みを CCDカ メラで撮像 し演

算処理することにより、測定物表面の 3次元形状を非

接触で測定することができる。

今回、本装置により各種のボ トルの形状デー タを測

定 し、上面画像 と側面画像を用いた画像処理による形

状復元方法の検討 と認識精度の評価実験を行なつた。

図 9に 3次元立体形状計測システムの概観を示 し、表

3にその仕様を示す。

3



光源位置近)

猪凛位E近 )

下部音色 師

自色部(光源位農近)

乞師

5∞

10

05

黎,甦置角置°
)

図 盈 光源位置を近づけた時の輝度変化

表 2:照明装置の仕様

電通産業 (株)

ランプ

FL-210-LN‐ EL

(拡散板フィルター付き

直管蛍光ランプ
)

電源

HF 8010‐ N
点灯周波数:38KHz

(調光機能付)

3 画像処理システム構成の検討

本研究では、EWS(Engineering Work Station)を
ベースに画像処理技術の開発を行つてきた I瑚

pl。 しか

し、店頭設置型のプラスチックボトル自動選別システ

ムヘの応用を考えた場合、EWSをベースとするシステ

ムではハードウェアコストが高く、製品化を考えた場合

にあまり現実的でない。そこで、実証化システムの開

発にあたり、画像処理のプラットフォームを近年急激な

コス ト低下の見られるパーンナルヨンピュターに変更

した場合のシステム低価格化の可能性 と、その処理性

能について検討を行つた。

3,1 現在までの画像処理システム

一般的に、画像処理のように大きなデータをコンピ

ュータ上で扱う必要のある場合、データヘの効率的かつ

高速なアクセス実現のため、広大なメモジ空間へのジ

エアなアクセスが可能なコンピュータシステム上での

プログラム開発が好まれる。

このような条件に適合する代表的な漂ンピュータシス

芥 ル位置角度 (° )

図 8:ポカジスエットボトルとカルピスウォータボトル

の輝度比較

図 9:3次元立体形状計測システムの概観

テムとして、UNIXを OS(Operationg System)と す

るEWSが研究者の間で数多 く利用されてきた。EWS
イま、RISC(Reduced lnstruction Set Computer)プ
ロセッサを中心とする演算部と高度なデータキャッシン

グ技術の融合により、絶対的な高速演算性能を備えた

コンピュータとして、ノフトウェアの開発や各種エンジ

エアリング分野で利用されてきた。また画像処理ライ

プラジや各種ユーティジティプフトなどもこれらEWS
を利用した研究の中で数多 く開発さ船、インターネット

等を通じて広 く配布されてきた。

本研究においても、画像処理技術の開発に際し、上

記の特徴を備えた UNIX EWSを その解決策として採

用 し、プログラム開発を進めてきた。本研究において

利用した画/ta処理システムの仕様を表 4に示す。

介
モ
＼
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介
モ
＼
招
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攘
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表 3:3次元立体形状計測システムの仕様

検出ヘッド部

(株)浜野エンジエアリング

NKV-250S(特 別仕様 )

測定範囲:280W× 270H× 200Dmm

測定精度:0.6mm以内 平均 2乗誤差

データサイズ:256× 240画素

制御用コンピュータ

日本電気 (株 )

PC‐ 9821Xa13/K12

CPU I Pentium 133MHz

Memory: 32Mbyte

HDD:1.2Gbyte

データ解析ノフト
(株 )オージス総研

Rodan

3.2 パソコンによる画像9EL理 システム

近年のパープナルコンピュータの高性能化に見られ

るように、前述の高速化技術の一部はパープナルコン

ピュータにも取 り入れ られ、その性能▼ま霞WSと 比較

して遜色のないものにな りつつある。さらに、量産効

果によるシステムの低価格化が急激に進み、コストパ

フォーマンスの面では EWSを 凌ぐまでに成長 しつつ

ある。これにより、本研究成果の実証手段 として開発す

る店頭設置型のプラスチックボ トル 自動選別システゑ

の試作機に組み込む画像処理部 として、パープナルヨ

ンピュータは有力な候補 となつてきた。

そこで、パーノナルコンピュータの活用により、従来

の EWSを ベースとした画像処理システムと同等の機

能が実現可能か どうかについての検討を行った。

プラスチックボ トル 自動選別実証化システムを開発

するにあた り、画像処理部に求められる条件は以下の

通 りである。

(1)C言語によるプログラム開発が可能なこと

(2)画像処理ライプラリが利用可能なこと

(3)開発するプログラムヘの画像入力が可能なこと

(1)～ (2)に示す条件は、現在までに開発 したゾフト

ウェア資産の有効活用を前提 としたものである。特に、

画像処理プログラムの開発においては、netpbxxl、 kurxli

(Kyoto University Multi lmase handling systenl)i31

などの画像処理ライプラジを積極的に活用 してお り、こ

れらのライプラジを不U用 したままプログラム開発を進

めるためには、UNIXを OSと して選択することが必

須条件 となる。パーンナル コンピュータ上で動作する

他の OSと して、事実上の業界標準 ともなつている米

表 4:画像処理システムの仕様 (EWS)

ハードウェア

Sun Microsystems,Inc.

SPARCstation20 ⅢCodd 50

CPU:SuperSPARC+50ヽ [Hz

Cヽemory: 64Mbyte

mard Disk:2Gbyte

Sun Microsystems,Inc.

Solaris-2.3

画像入力部
(株)計測技術研究所

CFWI― darsh

プログラム言語 scc-2.5。 8

画像ライプラリ
netpbHl-lmar1994.pl

kun■ i-3.0

Micloso比 社の Wittdows95も 選択肢の一つとして考え

られるが、プラスチックボトル自軸選別実証化システ

ムの開発政でのスケジュールやマンパワーの関係から、

ここではツフトウェア資産の活用の容易な UNttXを選

択することとした。

(3)に 示す条件とま、画像処理システムを開発する上

で不可欠額ものであるが、システムを決定するとで十

分に開発環境との整合を考慮しておかなければならな

い。OSと してWiIIldows95を 選択した場合には、パー

プナルコンピュータヘの画像入力手段としての市販晶

が数多 く存在するが馬UNttXを選択した場合にはその

選択肢は極端に少なく殺る。文献 141等 による調査の結

果、画擦入力部には、UNⅨ 用デ′ミイスドライバが開発

元より配布 されている独 FAST社の Screen Machine

I藍 を選択 した。また UNIXには、デバイスドライ′ミの

動作環境の制限から、フィンランドの大学院生 Li4us

BoTowald8氏 が開発 した UNⅨ互換のフリー OSであ

る Linuxを選択した。これに伴い、画像処理システム

のプラントフオ~ム となるパーノナルコンピュータに

は、上記 OSの動作環境の制限から、IBM PC/AT互
換機を選択した。

パーツナルコンピュータによる画像処理システムの

外観を図 10に 、仕様を表 5に示す。

3.3 画像妊理システムの構築

画像処理システムの構築にあた り、まず表 5とこ示す画

像処理システムに対 し、画像入力部デバイスドライバ

の組み込みを行なつた。

今回の画像処理システムで利用 したデバイスドライ

パは、画像入力部の製造元よリインターネットを通 じ

配布中のものであるが、供給形態がバ イナジファイル

のみに制限されていることから、同ドライバ開発時の

OS

5



図 10:画像処理システムの外観 (PC)

表 5:画像処理システムの仕様 (PC)

ハードウェア

IBM PC/AT互 換機

CPU:Pentium 166MEz

W[emory:64Mbyte

Hard Disk:2Gbyte

OS Linux-1.2.13

画像入力部
FAST Multimedia AG

Screen Machinc II

プログラム言語 gcc-2,7.0

画像 ライプラヅ
nctpbHl-lHlar1994,pl

kum卜 3.0

OSと 今回の画像処理システムにおけるOSのマイナー

ハージョンの相違によつて、ドライノミの組み込み時にエ

ラーが発生した。しかし、ここではデバイスドライバの

組み込みコマンドinslxxodに 対し、強hllオプシヨンーfを

利用することによつて、事無きを得ることができた。同

ドライバに附属の画像取り込み用ユーティジティソフト

によつて、PETボ トルを撮影 した画像を図 11に示す。

次に、プログラム開発の上で必要となる画像処理ラ

イプラリの netpbmと kumiの コンパイルおよびイン

ストールを行つた。

画像処理ライプラリのコンパイルとインス掛―ルイま

正常に完了したが、前述のデバイスドライバの操作関

数ライプラジである libsmoaと のジンクが正常に行え

ないという問題が発生した。これは、同ライプランが

デバイスドライパと同様に画傑入力部の製造元よリバ

イナリファイル形態で供給されたものであり、同ライ

プラリ開発時の OS環境 と今回の画像処理システムに

おける OS環境の相違から生じたものであるらしいこ

とがわかつた。そこで、画像処理ライプラリの netpbm

図 11:PETボ トル画標の撮影例

とkumiを 、Cコ ンパイラ gccに―bi486-linuxaoutオ

プションを付加した状態で再コンパイルおよびインス

トールすることにより、libsHl.aと も正常にリンクさせ

るこ澄が可能となつた。

3.4 画像処理システムの評価

これまでの作業によつて、現在までに開発 した画像

処理プログラムも一部の画像入出力関係を除き、新 し

い画像処理システムの上でほぼ問題なくコンパイルお

よび実行が可能となつた。ここでは、EWSと パープナ

ルコンピュータをベースとする両者の画像処理システ

ムについて比較を行なう。

まず、EWSとパープナルコンピュータをベースとす

る両システムについて、価格の比較を行つた結果を表 6

に示す。

表 6:画像処理システムの比較 (価格 :円 )

項 目 PC(購入価格 )

ハードウェア 400,000

ゾフトクェア 6,000

画像入力部 150,000

合計 556,000

EWSをベースとするシステムは、開発プラットフオー

ムとしての汎用性を考慮して選択 したシステムである

ため、組み込み型の画像処理Vie置
としては冗長な仕様

も含まれてはいるが、定価と購入価格の比較であると

いう点や購入時期の違いというEWSに とつて不利な

点を差し引いても、1桁もの価格差は圧倒的にパーノナ

ルコンピュータをベース匙するシステムに軍配が挙げ

ざるをえない。

EWS(定価 )

2,880,000

120,000

8,000,00Cl

6,000,000
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次に、EWSとパーンナルコンピュータをベースとす

るそれぞれのシステムについて、現在までに開発した

画像処理プログラムを利用して、処理時間の比較を行つ

た。処理時間の比較には、UNIXの 実行可能プログラ

ムである/usr/bin/timeコ マンドの時間計測機能を利

用した。比較項目は、図 11に示す画像 (640x480画
素)に対して施した (1)～ (3)の処理と、同画像から切

り出したラベル画像 (173x150画素)に対して施した

(4)の処理 とした。

(1)色分解処理 cluster.c

(2)2値画像生成処理 sesmentoC

(3)ボ トル切 り出し処理 bottlecut,c

(4)マーク領域抽出処理 五ndmark.c

それぞれの処理について、処理時間の比較を行つた

結果を表 7に示す。

表 7:画像処理システムの比較 (処理時間 :秒 )

処理項 目 |
cluster.c 0,78

segnlentoc 2.98

bottlecut,c 0。 36

flndmarkoc 16.20

上記の比較結果より、BWSをベースとするシステム

に対しパーツナルコンピュータをベースとするシステ

ムの方が 2～4倍の速度の処理性能を有することがわか

る。コンピュータ技術が日 進々化を続ける中で、比較姑

象とした両者のシステムの導入時期や得意とする処理

(演算)内容ほ違いが存在するため、一概にどちらの処

理性能の方が優れていると結論づけることは難しいが、

少なくとも同等のレベル以上での奉け用が期待できるこ

とがわかる。

4 実証化ソフトウェア開発環境の整備

現在まで、複数の担当者が個々の画像処理システム

の環境上で、それぞれの画像処理手法の研究と画像処

理プログラムの開発を進めてきた。しかし、プラスチシ

クボトル自動選別実証化システムの開発にあたつては、

現在までに開発したそれぞれの画像処理プログラムを

関数化するとともに、全体がひとつのプログラムとし

て動作するようにそれぞれの関数を結合する必要が赫

る。このためには、それぞれの関数で扱う画像データ

のフォーマットの統一、関数間で行き来する画像データ

の受渡し方法の定義、結合プログラムのデバッグ環境

の整備など、プフトウェアの開発環境を整えてお く必

要がある。

4.1 画像デニタのフォーマット

現在までに開発 した大部分の画像処理プログラムで

は、netpbmや kumiな ど画像処理ライプラジの備える

画像ファイル入出力関数を利用 していることから、プ

ログラム内で扱 う画像データのフォーマントとしては

大部分がppln/psm/pbal形 式またはkumi形式となつ
ている。ppm/pgm/pbm形式とkumi形式とでは、画
像ファイルのヘンダ情報等に違いは存在するが、いずれ

の形式においてもカラーおよびグレースケール画像が

8bit/ピ クセルの点順次形式で表現されるなど共通点も
多い。

そこで、今回開発する実証化システムにおいても、開

発済みのソフトウェアの移植性を考慮して、画像データ

は8bit/ピ クセルの点順次形式であるppm/psm/pbm
形式で扱うことにした。

4。 2 画像データの受渡じ方法

実証化システムにおける画像処理の中で扱う画像デー

タをま、カラー画像、グレースケール画像、2値画像の 3

種類が存在する。画像データの種類やサイズはそれぞ

れ処理の中で様々に変化するため、これらを統合して

扱える関数 FIBの 画像データの受渡し方法を定義する必

要がある。そこで、画像データの受渡しについては、C
言語の構造体によつて 3種類の画像情報ヘ ッダを定義

し、こ涌らを関数間で共通に利用するとともに、必要

に応 じて構造体間のキャスティングを行うことによつて

解決を図つた。

今回のシステムで利用した画像情報の構造体を以下

に示す。

en粗撤 主触asetype {PBM, pcM, ppM}ぅ

I  PC

typedef tttruct {

enum 主盈agetype

ixx臨

int

bit

}pBM_IMCINFO】

typedef struct {

enum ■magetype

int

izlt

gray

}pGM_IMG工 NFO,

typedef struct {

enum imagetype

int

int

pixel

type,

X_SiZei

y_size,

*率p_inagei

typei

X_SiZei

y_3■ Zei

*率p_imaseぅ

typei

X_S■Zei

y_s■ ze,

*輩p_imagei

7

2.0
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}PPM_IMGINFOi

o type

画像データの格納形式。enun imagetype型で定

義 された PBM,PGM,PPMの いずれかの値 を取 り

得 る。

一 pBM  24直雇爾象

一 pGM グ レースケール画像

一 pPM カラー画像

O Ж_S■Ze, y_3■ Ze

画像の水平ピクセル数および垂直ピクセル数。

e p_■ xdage

画像データの格納 されているメモ リ領域へのポイ

ンタ。

なお、 bit迦、 gra.y型 、pittval型 、 および 藤Жel

型については、netpbmラ イプラリのヘンダフアイルの

中で、以下のように定義されている。

typedef unsigned char biti

typedef unsigned char gray,

typedef gray pixval,

typedef struct {

pixval    r, 8, bi

}p■xel,

4。3 結合プログラムのデバッゲ環境の整備

現在までに開発 した大部分の画像処理プログラムで

は、外部記憶 (ハードディスク)上の画復ファイルを入

出力とし、その評価を行つてきた。しかし、今回開発を

行う実証化プログラムにおいては、先に定義 した画像

情報ヘッダを利用 して関数間の画像データの受渡しを

行うため、デバング時においては同画像情報ヘッグを引

数とする画像ファイルヘの入出力関数が必要となる。

そこで、まず第一に、画像ファイルの入出力関数を

開発 。整備することにした。画像ファイルの形式には、

各種画像フォーマットからの相互変換の容易性を考慮

して、ppm/psm/pbm形式を採用することにした。開
発を行つた画像ファイル入出力関数を以下に示す。

o画像 ファイル入力関数

void read_imagefile(cttaF ttfilename,

P,M_IMGINFO 率ialageixlfo)i

一 filenaIIle ファイル名へのポインタ

ー 主mageinfo 画像情報構造体へのポインタ

o画像ファイル出力関数

void ttrite_imagefi■ e(char ttfilename,
ppM_IMGINFO *imageinfo)i

― filename

r imageinfo

ファイル名へのポインタ

画像情報構造体へのポインタ

また、結合プログラムの開発にあたつては、個々の

画像処理関数のデバング環境 と結合プログラムの開発

環境を両立させる必要があるため、各担当向けのデバッ

グ用サプディレクトジを用意し、その中で個々の関数の

デノミッグと各担当分のヘッダファ/ルの記述を行ない、

開発の完了した処理から必要に応 じて、結合用 mainプ
ログラムヘの関数の記述とMakeAleへのジンクを行う

オプジェクトファイルの指定だけで結合プログラムの

コンパイルが可能となるよう調整 した。

b 画像処理部のアルゴリズム

本実証化システムでイま、シーケンサが分別搬送部の

コントIIZ―ル、ヨンピュータが CCDカ メラからの画像

の入力 と画像処理による一連のマークの判別処理を行

なつている。また、両者の通信は、RS232Cに よリコ

マンドを送愛信 している。

投入 されたボ トルは回転テープルにより構成 された

撮影台の上に置かれ、上面方向 とTRl面方向の 2台のカ

メラにより撮影される。一連のマーク認識処理時にマー

クが判別できなかつた場合は、回転テープルを 90度ず

つ回転することによリボ トル全周についてマークを調

へることができる。

画像処理部のアルゴリズムを図 12に示す。

5。l RS232C通信ポードの設定

ヨンピュータとシーケンサ間の通信パラメータは以

下の内容である。

通信速度       g 9600b郎

データ長    :7ビ ット

ストップビット :2ビ ット

パヅティチェック:な し

5。2 コンピュータとシーケンサ間の通信醐マンド

シーケンサとヨンピュータ間の通信は、以下に示す 9

種類のコマンドを用いて行なつている。

シーケンサからヨンピュータに転送 されるコマンド

G :画像の入力攀備完了

∂ :分別装置のジセット操作によるプログラムの

強制終了
コンピュータからシーケンサに転送されるコマンド

8



シーケンチ:ポ

ヤ ツ

断面形状のB戯

テ

0:
P:
〃 :

D:
A:
£ :

じ :

β :

図 12:画像処理部のアルゴリズム

画像入力完了

透明のペットボトル

グリーンのペットボトル

他の色のペットボトル

ペット以外の材質のボトル

テープルの回転要求

キャップ付きポトル、J'出要求

マークが認識できなかつたボトル、排出要求

£=r+■ 37070y        (1)

G=r-0.6980017+0,337633y  (2)

2=γ 十■732446y        (3)

上面画像の入力は、ボトルの上面方向に設置したCCD
カメラ、側面画像の入力は、ボトルの側面方向に設置し

た CCDカ メラにより行なつている。入力画像の例を図

13(a)(b)に示す。

また、側面画像の撮影は、ヨンピュータ側からテー

プルの回転要求をシーケンサに送ることによリボトル

下の回転テープルを 90度ずつ回転させ、)贋次、次の方

向の側面画像を入力している。

(a)側面画像

(b)上面画像

図 1&入力画像例

5。4 ポトル切り出しおよびラベル切り出し処理

画像処理により全ての認識処理を行なつている本シ

ステムでは、処理時間を短縮するために、できるだけ

5。3 ポ トル画像の入力処理

本実証化システムでは、画像処理システムにパーツ

ナルコンピュータを採用したことから、画像入力部の

ハードウェアが変更となつた。このため、同ハードウェ

ア用に新規に画像入力処理のソフトウェアを開発した。

画像入力部のハードウェアは 3つの NTSC入力を備え

ており、プラスチックボトルの複数方向からの撮影に姑

応するために、プログラムで任意の入力を選択できる

仕様とした。

画像入力部へのアクセスは前述の画像入力部ライプ

ラノlibsm.aを 活用 したが、同ライプラジにより取 り

込まれる画像データが YUV 4:2:2形 式であるため、本

入力処理において式 (1)～ (3)の ようにYUV形式から

RGB形式への変換を行つている。

9



画像処理の初段階で画像の不要な部分を除外 し画像サ

イズを小さくする必要があるc

そこで、上面画像のボトル切 り出し処理では、ボト

ルの存在する画像位置に 340× 320画素サイズの固定ウ

インドウを設け画像の切り出しを行なつている。またt

側面画像の切 り出し処理では、ボトルサイズやラベルサ

イズがポトルごとに異なるため、先ず、背景色の色情報

(黒色)を用いて全体画像中からボトル部を切 り出し、

次に、1枚 日の側面画像上のボトルの首の部分 (キ ャッ

プ部の下)の色情報を用いて、ボトル部からラベル部

の切 り出しを行なつている。その結果、ラベル画像のサ

イズは約 200× 200画素程度に縮小できた。

上記の処理により切り出した画像の例を図 14に示す。

図 14切 り出し画像例

5。5 キャップ有無の判別処理

本実証化システムでは、ボトルのキャップは外された

状態で投入され分別することを想定しているので、キャッ

プがついたボトルは投入時に判別し、キャップを外して

再投入をする必要がある。

キヤンプの有無の判別は、上面画像上からボトルの

キヤンプ位置を検出し、その画像の輝度情報を用いて行

なっている。本実証化システムの照明環境では、ボトル

にキャップがない場合には、キャップ位置の画像はボト

ルの内部の底面を写すため、画像レベルの明るさがかな

り低 くなる。そこで、画像 レベルに一定の閾値を設け、

キャップ位置の画像レベルが閾値以上であればキャップ

ありと判別しボ トルの排出を行なう。

5,6 ボトルの色判別処理

ボトルの色判別は、透明ボトル、グジーンボトル、捨

の他の色ボトルの 3種類に判別 している。

判別処理は、側面画像のボ トル部およびラベル部の

切 り出し処理時に検出したボ トル部の色情報を用いて

行なっている。

5。7 ボトル断面形状の認識処理

3次元立体形状計測システムでは、測定物に照射した

レーザー光の照射位置を検出し三角測量の原理で形状

を計測するため、測定物が透明物体の場合には正確に

形状が測定できない場合がある。しかし、今回測定の

姑象としたボトルのラベル部においては、多少反射や

光沢があつたが十分に形状を測定することが可能であつ

た。図 15は本計測システムを用いて測定した 3種類の

ボトルのラベル部の形状例を示す。

100 200
Imm〕

(1)丸形ボ トル形状の91ul

〔mm】

100

Imml

(2)角 形ボトル形状の例

lmm】

100                        200
1mml

(3)角 形ボ トル形状の711

図 15:ボ トルのラベル都形状の例

これらの各測定結果を用いで、アルゴジズム開発段

階で検討してきた形状復元手法 i瑚
plに、カメラのキャ

リプレーション、光学系の補正処理、量子化誤差などの

検討を更に行なうことにより、最終的に形状復元誤差の

精度を数 ミジ程度まで向上させることが可能となつた。

しかし、実証化システムにおいての断面形状の認識

処理では、できるだけ処理の高速化を図るため、ボト

[mml
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ルのラベル部は、各部の断面サイズは多少異なっても

形状についてはほぼ同一であると仮定し、図 14に示す

上面画像のボ トル部の輪郭情報のみによリボトルの形

状を抽出する手法を用いた。

また、4方向のボトルの断面形状を正確かつ高速に検

出する手段として、1枚面の側面画徐撮影時に駁り込ん

だ上面画像の輪郭情報に、8茨元立体形裁計測システム

で瀕J定 した形状データを参考にして、画像処理イこより

90度ごとの回転処理滋輪郭欠藩の補正処理を行ない、4

枚のTRl面画像に難応する聯麗形状の抽出を行なつたQ

蟻.8 ラベル画像の畢面伯処理

ラベル画像の平函化処理では、ラベル画像二の各位

置のボトルfRl面 の傾きを、ボ トルの断面形状を濡いて

飛め、捨の傾 き量に蛇例 した画像尋|き 延ぼし処理を行

なつて1/hる 。 ill t2‡

ラベル画像の平面化処理の例を図 毯6に示す。

図 16:平面化画鰤 ll

き。9 ラベル画像の色分解処理

プラスチックボトルのラベル画像のような参色カラー

画擦で‡ま、2値化処理にまって浮き立たせたい領域の

明る慾が、感ず しも他の領域と瞬確に分離できる値で

あるとま限らない。そこで、ラベル画像の 2値イと処理應

先立って、ラベル画像中慮含まれる多くの色を、鞠等知

覚色空間と呼ぽれる 3茨元蜜閾上に溶いていくつかの

主要な色のグル藝プに分解する t期 。

図 17に示すカラー画像に対し、色弁解処理を行なつ

た結尾を図 18に示す。同圏で1ま 、検出された各クラス

タの中心となる色に嵐って、分割された捨れぞれの観

城が示されている。

(a)エネルゲン   (b)ポ ノカコ~ヒ

図 1盈 プラスチックボ トルラベルの画揆例

(晟)エネルゲン   (b)ポッカコーヒ

図 18:プラスチックボトルラベルの色分解画像例

議。と鰺 ラベヅL掴像の 2種牝鯉瞳

ラベル画像の 2値化処理 ,ま 、色分解により分allさ れ

た各クラスタ態相義する鎮域を抜き出すことによ り行

う鰺iO因 とS(a)よ り、各クラスタを黒画素 として抜き

困した 2値化爾像を図 霊9應示す。

(a)ラ
ムル背景   (b)ボ トル背景

鳴

‥

，
・

，
デ
・脱
　

，

'雑

:ヽ

凸
Ч 議 騒 議 園 顧 驚 藝 関 齋 瞼 驚 議 辞

:″

(C)薦 肌嘉   ld)マーク郡

図 19:色分解画/Leの 2値イヒ例 (ェネルゲン)

番。駐芭 ポトル澪蝦攪鷺目野騒築の判痴こ・階無壌筆

2篠化処嚢において淳ま、茨の材安表示マー‐クの位置検

脳姻理において有効な情報が得られるように、材質表

示マークとその周囲が異る 2傾化 レベルに変換 される

のが望ましい。しかし、各クラスタに本基に目的とす

る材質表示マークが含まれているかどうかは、実際に

マーク領域抽出処理を施 してからでない滋わからない。

図 191b)に示す画像はボトルの背景色がクラスタジ

ングされたものである。図 19(b)に 示す画像の Y軸方

向のヒストグラムの算出結果を図 201こ 示す。ボトルの
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背景色が抜きいされた 2値化画像については、Y軸方
向のヒストグラムの計算を行い画素の分布をチェックす
ることにより、判定が可能である。
そこで、画像処理のコストを少 しでも低減させるた

めに、ボ トルの背景色が抽出された 2値化画像である

と判断された画像については、マーク領域の抽出処理

を適用しないようにした。

(a)候補点   (b)領域確定

(c)角判定 (正)  (d)角 判定 (負 )

図 20:ボ トル背景のとストグラム例 (エネルゲン)

5。 12 マーク領域の抽出処理

ラベル画像の色分解処理によって生成された 2値化

画像からのマーク領域の抽出は、材質表示マークの幾

何学的特徴に着日したマッチング処理 ilIを適用して行

う。同処理を施 した結果を図 21に示す。

5.13 色分解・マーク領域抽出処理の高速化

画像処理システムをパープナルヨンピュータをベー

スとするシステムヘ変更したことで、表 7に示すように

処理速度を大幅に向上 させることができたが、実用レ
ベルに達 したとは言い難い数字である。そこで、画像

データの格納されたメモ リヘのアクセス手法と、材質

表示マーク抽出処理におけるマークの輪郭に着 目した
マッチング処理t珂 のアルゴジズムを大幅に変更し、色
分解処理からマーク領域抽出処理までの一連の処理の

高速化を図った。

プログラム変更前 と変更後の処理時間の比較結果を

表 81こ 示す。処理時間の比較には、UNIXの実行可能プ

ログラムである/usr/bin/tilXleコマンドの時間計韻」機
能を利用 した。比較項 目は、図 11に示す画像から切 り

出したラベル画像 (173x150画 素)に対して施 した

(1)(2)お よび (4)の一連の処理の合計時間とした。

上記プログラムの変更により、処理速度を約 1/27に

短縮させることができた。EWSをベースとするシステ

ムの処理時間と比較すると、実に約 1/88におよぶ処理

時間の短縮 となつた。

5,14 材賃表示マークの文字認識

文字認識手法 として、チエインコー ド手法 とテンプ

レー トマッチング手法 とを試みた。実証化システムで

(e)抽 出結果

図 21:材質表示マークの抽出結果例 (エネルゲン)

表 8:処理時間の比較 (処理時間 :秒
)

処理項 目 変更後

clusteroc

SCSXXXentoc

andlnark,c

合計 0.75

は、安定に認識が行なえたテンプ レー トマ ッチング手

法を採用 した。

も。44.生  チ丞インヨードによる文字認識

最初に、文字領域画像に対して、連結性のある画素

集合ごとに同一の番号を付けるラベリングを行なった。

次に、同一ラベル番号の集合に対して、境界画素のみ

を抽出し、境界 lLl素 を順に図 22(a)の方向指数で表現

して、チェインコードを作成した。

数宇の認識は、チェ平ンコードの方向の並び方の特

徴を提えて行なう。文字候補画素の左上から輪郭を探

索し、右回りにチェインコ拳ドを得ると、1～7の各数

字ご滋に文字候補画素の大きさにかかわらず特徴的な

チェインコードの並ぴが得ら涌る。1は、7と 3が 占め

る割合が高 くなる。2は、6～7の次に 1滋 5が続きそ

凪

-12-

愛更前

0,78

2.98

毯6。 20

19.91



の後 1～ 3が現れる。3は、8686と 2424の傾向が現れ

る。4から7についても、同様にその数宇特有のチェイ
ンコードの並びがある。また、方向指数の出現比率に

よつても数字特有の比率が存在する。

4

↓
117777777553333358

(a)方向指数  (b)チェインコード

図 22:方向指数とチェインヨード

5.14。 2 チェインコードによる文字認識の課題

チェインコードによる文字認識では、前処理などを

行なっても、元画像の材質表示マーク部の背景に模様な

どがあると、抽出された文字領城にノイズとして残る。
この結果、ノイズによって間違つた数字として認識され

るだけでなく、チェィンコード生成時にも画素数が多い

ので、処理時間を要する弊害もある。

また、5と 6な どの類似形状の判別も、ノイズを含む

低解像度の画像では困難なことが多い状況であつた。

2 2

Sizaヨ L*0.45

(a)線分の抽出 (b)交点算出と文字サイズ

図 28:入力画像の文字サイズ認識

5。 14.8 入力画像中の文字サイズの認識

法律などでは材質表示マークの大きさが規定 されて

おらず、また最近ではボ トルのサ イズも多様イヒ傾向な
のでカメラとボ トル FFIの距離が変動 し、撮影 される材

質表示マークの大きさが一定 しない。そこで、テンプ
レー トマンチングを適用するために、入力画像中の文

字画後の大きさの認識を行なった。

入力画像にハフ変換を適用 し、図 23(a)の 直線エン
ジを表す線を求めた。得 られた各稜線角度範囲の長い

線分から2本を抽脳 し、その内の図形上の内側の 1本

を選択 し、図 ?3(b)で示す 3本の直線の交点を求めた。

得られた三角形の頂点から底辺の等分点間の距離を あ

とし、

∂ぢzc=LxO,45     (4)

により求めた ∂】z9を入力画線の文字サイズとした。L
に対する文字サイズの大きさを表す係数は、実際に表

示されているマークを計測することにより求めた。

|

図 24:入力画像とテンプレー トの関係

5。 14。4 テンプレートサイズの正規化

テンプレートとして用意した文字画像は、90x120画
素の画像で、入力される文字画像サイズは平均 10x15
画素程度である。そこで、式 (4)で求めた ∂σzcに より、
テンプレー ト画像の解像度 (大 きさ)を正規化した。

5。 と4。5 テンプレートマッチング

入力画像デ(2,v)の領域の大きさを解×∬、テンプレー

ト♂の領域の大きさを″ T× ⅣTと する。″ T、 NTは 、

がσ″9に より正規化されているので、″T<ν、ⅣTく 〆

の関係にある。テンプレー ト画俊が入力画像の (Ъ v)位
置にあるとすると、♂とデの相互相関配α(¢,7)は 、

襲
盤

一

/

聴 労=   働

で表される。♂澄プの相互相関の最大値である鍵こ陶α2
は、♂とデの適合率≧して次式で表される。

貴αttα鰺=麓α筋混α徹,7)

また、式 (6)の ときの 2,7に よる

(6)
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で表される Rbは、すとデの非適合率として表される。

文字の認識は、次式の 配の最大値をとるテンプレー

ト画像をその文字とした。

配霊貧atta2-C× 貴み    (8)

なお、Crま任意の定数で今回とま2を採用 した。凄た、

R<0の場合イま認識不能 とした。

風霊0.22222 認識 :N③。1

風露0。 巖0000 認識 t NO.4

(島 )マーク画像 (b)文字画像

図 25:認識結果pll

5。 14.6 実証4鼈 システムでの文字認識結果

実証化システムでの認識結異は、図 25の認識結果例

にあるように「lJはほぼ NO.1と して認識できた。角

型ボ トルの角才こあるマ藝クが画像展開後 も少 し変形が

残つていた り、丸型の上部の肩部にマ導クがある場合で

も、認識が可能である。しかし、変形 しているマー‐ク

が認識できることは氏図 26に示すように「 8到 を No.整

と誤認識 した り、図に‡ま示 していないが「4Jの場合に

数字の斜め線を三角形の一辺 と認識 し文字領域の抽出

を失敗する原因匙もなっている。

処理時間は、置ough変換による線分抽閣と交」穏の算

出が綸 181als崇 文字額域以パの画素の消去が 1魏s以下、

テンプ レー‐トマンチングが約 12③ lnsで泌った。テンプ

レー ト画像をその都度 F‡leか ら読み込漁ンでいるのを、

常にメモ ジ上に篇駐 させて離とすば、マ ッチンダ時間 ,ま

約 20ms程度である。

6 ぶ トル搬鐘分Ell部 め7 7tFゴ リ巽丞

搬送分別部を制御するシークンサ
`ま

、図 2に示す各靡

動部のコントロールとコンピュータとのコマンドの送

受信を行なつている。搬送分別部のアルゴジズムを図

271こ zttI汗。

盈霊0。 16480 認識 :No.2

贄露0。 81564 認識 :No。 と

風華⑬。0紗 40麟  議 議 甘NO.筋

風霊0,05710 議議 :No。 7

(a)マーク画像 (b)文字画像

図 96:認識結果Vll(サ ンプル画像 )

6。 監 攘維津備の確認

テープル丈にポ トルが老 ットされたかどうかの確認

,ま 、テープル上のボトルの有無をチ謀ックするフォトセ

ンサにより行なつている。

撮影の準機が確 うとシ拳ケン沙はコンピュータに澱

マンド (G)を送信 し、画像の議 り込みが可能であるこ

とを知 らせる。

臨。鬱 チープルの回転動作

テープルの回轍動作逮、システムの機械齢な動作に

要する燿理時間をできるだ才す短縮するため燿、画像の

入力が完了し翠ンピ議拳夕lHllで 一連の議畿処選が行な

瀞れている闘に行数った。持のたゆ、繊ンピュータ倒

の画像の入力が完了すると、シ等ケンサTRlに 翻マンド

(0)漆送信され、控れにより、テープルの回転動作を開

始す嬌⑤

6。8 國マンドの受信と分all動作

ヨンピュータから何らかの判断結果の意マンドを曼

信すると、シーケンサは各コマンドごとに定めた分別

およびづ1出動作を開始する。
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動数も 10Hzと かなり低周波に発生している。一方、図

29は、ヅプが胴体部にもあり強度的に高 く、固有振動数

は 120Hz付近に発生している。想定されるプラスチッ

クボトルの剛性は、この代表的2形状が最も弱いものと

最も強いものであることから、プラスチックボトルの固

有振動数は、0～ 120Hz範囲に存在すると予想される。

図 2後 搬送分別部のアルゴリズム

先ず、稼働レバーにより、ボトルを回転テープルから

ベルコン位置まで移動させる。次に、ベルコン上に設置

した 5つの押し出しレバーにより、ベルヨン上を移動

するボトルをづ津出口および 4種類の分別ロヘ押 し出す。

ボトルの分別が完了するとベルコンを停止し、投入囲

より次のボトルが投入されるのを待つ。

また、処理を行なった画像にマークが存在 しない場

合には、コンピュータより回転要求コマンド (R)が 送

信され、シーケンサは再度コンピュータヘ画像取 り込

みコマンド (G)を送信 し、次の側面画像の入力が可能

であることを知らせる。

投入 口の表面のリセットボタンが押されると、コン

ピュータに終了コマンド(8)を 送信 し分別処理を終了

する。

Υ プ移スチックボトルの振動特惟

7,1 プラスチックポ トルの固有振動数

プラスチックボ トルの材質表示マークを撮影すると

き、回転時などにボ トルに加わった振動が収東 した状

態が望ま しい。しか し、全体の認識分別時間短縮の観

点から、ボ トルの振動が十分収東 しない状態で撮影 し

なければならないことも予想される。振動の面からは、

ボ トルの固有周波数 と益部からの強制振動周波数が一

致する状態つま り共振が発生すると、撮影 した画像が

プレる問題が起こる。

そこで、共振の発生を予測するために丸型ボ トルの

代表的な 2形状の固有振動数の計測を行なつた。0～

500Hzの全域に渡つて振動をプラスチックボ トルに加

え、振動の腹に相当する箇所をレーザ振動計 (VPIセ
ンサ、OMBTRON社 )により非接触で振動速度を計測

し、FFTで周波数分析を行なつた。丸型ボ トルの代表

的 2形状 とは、円筒部にジプなどがないもの と円筒部

がヅプで補強された形状である。

図 28は、リブ補強のないボ トルで通常液体がある場

合などに持ち上げると胴体部の変形が著 しく、固有振

FR〔 Q(HZ〕

図 28:周 波数特性分析 (ツ プ補強なし)

FREO(HZ〕

図 29:周波数特性分析 (リ プ補強あり)

7。2 固有振動数での振動形状

固有振動数の単振動波をプラスチックボ トルに加え、

そのときのボ トルの振動形状 を VPI Rapid Scan(
OMETRON社 )に より計測 した。図 30は 、リプ補強

がないボトルで、胴体部上部のラベルが巻かれていない

箇所の振幅が大きい。振幅は、2mm pk― pk程度であつ

た。図 31は、リブ補強のあるボ トルで全体的に振幅は

小さく最大でも 0。 035mm pk― pkであつた。

ただ、ジプ補強のないボ トルも材質表示マークが印

刷 されているラベル部は、ラベルのない箇所 と比べ振

幅がラベルにより抑制 されていて小さかつた。

7.3 ポトルの振動による撮影画像への影響

自動選別実証化システムにおける振動源 として、コ

ンピュータなどの冷却ファン、プラスチックボトル回転

テープルのモータやベル トコンベア駆動用のモータな

どがある。この内、材質表示マーク撮影時に問題 とな
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Re

盛 彗

盛 鬱

図 30:振動形状 (ツ プ補強なし)

図 3士 振動形状 (ジ プ補強あ り)

るのは冷却ファン用のモータで、ほかの回転テープル

やコンペアのモータは停止している状態である。回転

テープルやコンベアのモータによる振動もボトルに影

響を及ぼすが、ボトルの振動の減衰が早いので、モー

タ停止時にまで影響を及ぼさないと考えられる。今回

の実証化システムの場合、冷却ファンは画搬処理用の

コンピュータに装着されているが、ボトルとコンピュー

タとの振動伝播距離が長 くボ トルに伝わる振動エネル

ギが十分に小さいので強制振動によるボトル画像のプ

レはないと思われる。

7。 4 まとめ

プラスチックポ トルの材質表示マー クを、画像処理

によ り認識 し分別する自動選別実証化システムを開発

した。

1.実証化システムにポトルを立てた状態で投入し、ボ

トルを回転させて材質表示マークを探 して認識を

行ない、ボトルキャンプの有無の検出とPETボ ト

ルの色の分別を行なつた。

2.認識処理時間は、研究当初 EWSで処理を行なつ

ていた頃 1分程度要していたのが、最近のパソコ

ンの処理速度向上と画像処理アルゴジズムに検討

を加え約 5秒程度に短縮できた。

3.捨 ―夕などを制御 しているシークンサ と、画像を

処理 しているパジヨンとで、RS289Cに よる通信

回線によるデータ交換を行ない一体絢に制御 した。

4,ポ トル形状を認識 し平面的な画像への展開を行な

うことによリマークの歪みを補正した。

5.材質表示マークの大きさ、色、位置などが特定でき

ない画像から、材質表示マークの抽出が行なえる

が、背景が中間色であるボトルイま抽出が難しかった。

6。 低解像度で解像度も一定でない画像に対して、文

字の大きさの認識を行なうことにより、テンプレー

トマッチンプで文字認識を行なつた。

7。 市飯製品には、目視でも分かりにくいマークの表

示位置や大きさ馬マーク色が背景のラベル色と同

系統衡などのボトルがあり、画像処理の負荷が重 く

対応できないものがある。画像処理の面から選別

の自動化を考える時、これらの統一が必要である。
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筋力補助器具の開発 と評価に関する研究 (第 1報 )

深尾 典久半   山下 誠児十   月瀬 寛二・   那須 喜一十

Norihisa Fukao,Seも i Yamashita,Kan3i TSukise and Yoshikazu Nasu

要 旨 高齢化社会への対応が急がれている今 日,新 しい技術を利用 し高齢者や障害

者の自立を支援する対策をとることが望まれている。本研究ではそのような観点をふま

え,車椅子に乗る人の上腕の作業に着目する 車椅子に乗る人は,車椅子の大きさのた

め狭い空間に入 りにくく,少 し遠いところのものや下に落ちたものがとりにくい 本研

究では,車椅子に乗る高齢者が遠 くのものをとることを補助するリーチャー (ア クテイ

ブリーチャー)の開発を行 う 本年度は,背景となる研究を調査するとともに,開発す

る装置の仕様を検討するため既存のリーチャーを用いた場合の人の把持動作を計測する

キーワー ド:福祉,福祉機器,身体計測

1 まえがき

車椅子に乗る障害者の場合,常に座った姿勢

でいることおよび車椅子が大きく狭い場所に入

りにくいことのため,少 し遠いところのものに

も手が届きにくい。また特に,高齢者の場合には

体の柔軟性が低下していることが多いことから,

下に落としたものを拾うことにも困難が伴う。

そこで,電動で動き車椅子に乗る高齢者が遠

くのものを滋ることを補助するリーチャー (T

クティブリーチャー)の開発を行 う。従来から

ロポットハンドを車椅子に敢り付け障害者の生

活全般を補助する装置の研究は行われているが,

これらは高機能となりすぎ指令が複雑になるこ

とやア拳ムが大きくなりすぎ危険であることの

ため,実用化されているとイま言い難い。そこで

本研究では,腕の範囲より少し外や床に落ちた

軽量のものを把持することに徹した安全で扱い

やすいリーチャーの開発を行 う。

2 背嚢 (籍識鐘国ボット蓼覇縁)

福祉ロボントの開発目的は,疾病や障害のた

めに一人で日常動作が出来ない人に対して,介

護作業を人に代わつて行うことであり,その結

果として障害者の日常生活における介護者の心

専技術第一科
1技術第二科

身の負担の軽減 と障害者 自身の自立生活の援助

に役立つものである。本来,人の世話は人の手

で行 うべきなのは当然であるが日常生活の一部

でも機械に置き換えることが出来れば,障害者

および介護者に対する貢献は大変大きくなると

言える。しかしながら,具体的なロポット技術

の福祉分野への応用は,決して うまく言つてい

ると‡ま言い難い。その原因澄しては ,

1介護作業が多岐にわたつており,高度な技

能が要衆される。

2室内空間で人間と同居しながら動作 しな

ければならず,小型で安全でなければなら

ない。

8障害者のレベル,残存機能が様々であり,

入力装置を含めて画一的なものでは対応で

きない。

等があげられる。その他にコス トや社会的な問

題等も考えられるが,上記の点は克服されなけ

ればならない大きな技術的問題点である。その

ため,これまでに介護作業全般にわたつて対応

できるシステムの開発はなされていないが,一

部の作業に特イヒして対応を行 うシステムについ

ては幾つかの研究がなされている。ここでは,腕

の機能に関係する従来の研究について検討する。
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失われた人間の動作機能を直接に復元するも

の澄して,能動義手に関する研究がある.た とえ

ば,斉藤ら[刺 は6個のDC造―夕を用い,Fig l

に示す電動義手を開発した。これらの義手は技

術触に以下のような問題点を持つ。

整 使用看から装置への椿令方法が難 しい

露 実際の作業のためとこは,加える力を考慮 し

た制御が必要となるが,揺量で信頼′践の高

いカセンサーがない。

8軽 量で出力の大きなアクチュエ奉夕がない。

また,作業に特イとしたロボットアームの利用

として,手嶋らある予ヽは石井 らは,Fig 2,3に

示す食事作業支援マニピ姦レータに関する報告

を行った12H81。 しかしこれらに関しては,検
察 とい うスキルの難 しきのため,実用化のめど

が立っていると,ま言い難い.すなわち食募動作

にイま,

1,一度に適量食べる,

2.皿の最後のものまで残 さない。

3安全で操作性がよい

等の機能が求められる。これ らは機械に行わせ

るには難 しいスキルである.

他方,車椅子 とロボントア~ムを組み合わせ

た装置に関しても,Fig.4,5に 示すように幾

つかの報告が行われている酔]岡・ これらは車

椅子の特性上,ロ ボントア~ムを装着したまま

で移動する場合の負荷が比較的少ないことに着

目した研究である。これらの特徴として,多 く

の自由度を持つことおよび,その自由度を利用

して事務作業のような複雑な作業を行わせてい

ることがあげられる。ただし,これらの特徴は

その反面,高価となることや,アームが重たく

なるため大出力のモータが必要となることから

安全性が低下する等の問題点が生じやすい。

Fis,1:電動義手のパ観

Fig.2:食事支援マニピュレータ HANDY l

3 本研究におけるアクティブリーチャー

車椅子に乗る障害者は,車椅子が大きいこと

から狭い空間に入 りにくい,そのためテーブル

の対面などの少し遠いところにある物がとりに

くい.ま た,下に落ちた物が拾うのが難しい。特

に,高齢者は体の柔軟性が低下していることが

多いため,これらの問題は切実である.これら

の問題に関しては,前章で触れたように幾つか

の報告がなされている.しかしながら,これら

は複雑で多様な作業を行わせることを目指すあ

まりかえつて扱いにくい物となっていると思わ

れる。そこで,本研空では Fig.6に示すような
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車椅子に乗る障害者,特に高齢者が少し離れた

物を取ることを補助する電動のリーチャーすな

わちアクティプリーチャーの開発を目指す。開

発するリーチャーには以下の特徴を考える。

o複雑な作業は行わず,200g程度以内の軽い

物を取ること,置くことおよびスイッ秀等

を押す作業に限定する。

Fig.6:ア クティプリーチャーの外観

4 パターンの分類

o軽量化し小さなモータを使用する。これは

高速な動作が行えない反面安全につながる。

本章では,デザインの視点からリーチャー

の開発について考察する.人の行動パターンを

思いつ くままに書き出し,それを主に上肢の運

動,主に下肢の運動の軸 と,難易度の軸に分類

した (Fig 7)。 今回開発する電動 リーチャー

は,床に落ちた物を拾い上げる単純な動作をす

る。この図に当てはめると左下の部分になる。

ジーチャーの開発の条件としては,以下の条

件が考えられる。

1,車椅子に乗つて使用する。

oジ ョイスティンク等での容易な操作を行 う. 2.手動 ジーチャーを電動にすることで腕への
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ヽ確を重る

■を臓く

下肢
幹

水■流す

負担を軽減する

3手動リーチャーと同等,も しくはそれ以上

の到達範囲を有する。

は明瞭にする

6.拾いあげる物を選定し,その条件にあった

ハンドにする。

4 車椅子に装着するため,コ ンパクトに収納。

折畳めるようにする。

5操作方法をできるだけ簡略化 し,表示など

4.1 -般的なリーチャーを用いた場合の把持動作

まず,車椅子に乗つた場合のリーチャーの到

達範囲を写真から計狽Jした (Fig。 8)。 被験者は,

身長 170o陶 の女性で,長 さ 70c阿 のリーチャー
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Fis.8:リ ーチャ‐の到達範囲

を持つ.こ の場合の到達範囲は,前方約 140c陶

,後方約 80じ陶 右方向約 120c阿 であつた。本

章では,4.1.1において,年齢 63歳から76歳

の 15名 の高齢者による把持作業の観察を通 し

個人差の影響を調べる。また,41.2において ,

各関節の二次元軌跡 を測定 し,担持作業の特徴

を調べる。

4。 1。 と 把持動作の観察

本研究で開発を行 うアクティブリーチャーに

必要な仕様を見いだすため,従来の一般的なリー

チャーを用いた場合の把持動作を演↓定し、その

特徴と問題をくを解析する。計浪1および解析の方

針としては,被験者に決まった位置に置かれた

ワークをジーチャーを用いて把持してもらい
,

その意見を開くと澄もに,行動の特陛から作業

の利点と欠点を推定することとした。本観察に

おいて被験者は, 63歳から76歳までの高齢
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Fig.3:食事支援マニピュレータ

Fig.4就労支援ロボット

者許5名 (男性 5名 ,女性 10名 )と した。被

験者各人の身体的な特徴をTable lに示す.ま

た作業の様子を Fig.9に示す。

計測に用いたリーチャーは Fig 10に 示すもの

である.こ のリーチャーは,長さ 70c卿,質量

140♂ の一般的に用いられる物である。また今回

は,位置と把持しやすさの関係をみるため解析
,

の容易さの観点から,把持対象物はFig llに 不

す把持物を用い,中央の印の部分を担持すること

とした。把持対象物の位置は,机上に縦に置くも

のとし,腰位置からの距離を 60,90,120,150c阿

とした。このうち,60c阿 および 90c阿 の把持

物については,手で直接取ることとリーチャー

Fig.5:MANUSマ ニピュレータ

を用いることの比較も行つた.被験者の平均身

長は、男性・と女性では 168c阿 および 151c陶 で

あり、 17c阿 の開きがあるためつかみ易さに違

いがあった。

まずリーチャーを用いず手で把持した場合 ,

男性では 60c阿 ,90c印 とも,容易に把持するこ

とができた。それに対し女性では,60c阿 は容

易に把持できるが 90c陶 は肩を前に出す必要が

あつた。(Fig.12)

次にリーチャーを用いた場合を考える。男女

ともに 60c阿 では,Fis。 131こ示すようにグリッ

プ部を近くに持ってくる必要があるため,手を

上の方へ持ち上げなければならず,把持しにく

そうであった。とりわけ女性の場合は, リーチ

が少ないので把持しにくく,人によつては Fig.

14の様に通常とは異なる方法で把持していた.

90c陶 および 120c陶 の場合には,男女とも容

易に把持することができた。また 150c陶 の場

合,男性では容易に把持することができたが,女

性の場合には前屈みになる必要があつた。(Fig

15)
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符 号 年齢 性月J 身長

(C向 )

体重

(たす)

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

＾
ｖ
　

（
υ

　

氏
Ψ
　

野
‘

　

Ｑ
υ
　

Ｏ
υ
　

ｒ
Ｏ

　

Ａ
ｖ
　

う
０

　

費
υ
　

Ｏ
ё

　

，
Ｊ

　

Ａ
ｖ
　

▼
１

　

６

６

６

６

６

６

６

６

６

７

７

６

６

７

６

７

男

男

女

女

女

女

男

女

女

女

女

女

女

男

男

171

176

149

150

150

150

160

148

148

152

160

154

149

173

160

７４

６６

４９

４２

５９

５０

６７

５５

５５

４４

斑

５．

４６

５０

５４

男性平均

女性平均

平均

68.6

68.6

686

168

151

157

62.2

50.2

54.2

Table l の特徴

4.1.2 把持作業の三次元軌跡

前節ではリーチャーを用いた場合の把持作業

について, 15名 の被験者についてビデオを用

いた観察を行つた。本節では各々の運動をより

細かく観察するために,二次元運動解析装置を

用いる.二次元運動解析装置を用いることによ

り,非預1定者の関節等につけたマーカーの二次

元的な軌跡を測定し,スティックピクチャー等が

作成できる。本測定では,Fig.10の リーチャー

Aお よび Fig,16の リーチャーBの二種類の

リーチャーを用いた。これ らは,一般的なリー

チヤーである。また,被預1定者は身長 170c阿 の

男性であり, 日本人男性の平均身長 168c陶
[6〕

からみて,平均的な男性の身長であるといえる。

把持対象物は,前節 と同様に,Fig,■ に示す

H型のワークを用いたが,今回は縦および横方

向について把持を行った。その他の計測条件を

Table 2に 示す.

Table 2:二次元軌跡の計測条件

Fig.18に測定結果をもとに作成 したスティッ

クピクチャーの例を示す。これは, リーチャー

Aを用い,横方向の把持を行った場合である。

(a),(b),(C),(d)は それぞれ,腰からの距離

60,90,120,150cryBの 場合を表す図において,被
測定者は頭上左部に右を向いて座っている。左

部に始点を持つ 3種の軌跡は上から順に頭,肩 ,

肘を表す。右部に始点を持つ軌跡は順に,手首,

リーチャーの把持部, リーチャーの先端部を表

す。下部の静止′点は,腰部を表す。また,人体

のスティックピクチャーは把持時の各関節の位

置を表す。

演J定結果をみると,いずれの場合においても

60c阿 および 9oc印 の場合,頭はほとんど動い

ていないが,120c阿 および 150cr/Bの場合には

頭が大きく動いていることが分かる。このこと

リーチャーの種類

把持対象物

把持対象物の位置

座面の高さ

テープルの高さ

被測定者の身長

測定関節

リーチャー A(Fig。 10)

リーチャー B(Fis.16)

Fig.11縦 および横方向

着席方向前方

60,90, 120, 150c阿

のテーブル上

45c阿

70c阿

170c陶

頭,肩,腰,肘,手首 ,

リーチャー把持部 ,

リーチャー先端部

(ただし,腰は固定)
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から,本実験条件においては上半身を固定した

ままリーチャーの届く距離は,90c陶 程度であ

るといえる。これはまた,前節の5名 の男性に

よる把持のパタ
=ン

とも一致する。また,手首

部の振り上げ高さをみると,距離が近いほど大

きくあげていることが分かる。一方,被測定者

の感想は,90c阿 および 120c阿 は容易であつた

が,60c阿 および 150c阿 では,ややとりにく

かつたとのことである.スティックピクチャー

をみると 60c阿 では手首を大きく上げており,

近い位置にリーチャーの先端を持っていくため

に上肢とリーチャーの角度を大きく上げなけれ

ばならないことがみられる.も つとも,前節の

結果によれば,60cη はリーチャーを用いずに

容易にとれる距離である。距離 150c阿 の場合

は,60c阿 の場合よりは把持し易かつたという

感想であるが,この場合においては,頭および

肩部が大きく前傾している。この場合には腰部

から前傾 しており,このことから体の衰えた高

齢者にとっては負担となる作業である
｀
と推測さ

れる。開発するリーチャーにおいても,従来の

リーチャーの把持範囲を押さえる必要がある。本

測定でもっとも把持が容易であったのは,9ocれ

から 120c町 であった。開発するリーチャーに

おいても,少なくともこれらについては容易に

把持が行える必要がある.

ふたつのリーチャーを比べると, リーチャー

Aの方がリーチャーBに比べ把持が容易であつ

たとの感想である。これは,主に握り方の違い

によるものであると思われる.すなわち, リー

チャーAではグジップ部を握ることにより先端

が閉じて把持することが出来るが,ジ ーチャー耳

ではグリップ部の前方にある引き金様のレバー

を引く必要がある。このため,遠 くのものを上か

ら掴む場合等においては,手首をひねる必要が

あるため掴み難さに結びついていると思われる。

当然のことであるが,掴み易さはリーチャーの

形状に依存する。本計測においてはリーチャー

の把持範囲を知ることが目的であったので,標

準的な形状の 2種類を用いたが, リーチャーの

形状と掴み易さの関係についても研究する必要

がある。

5 むすび

本年度は,導入設備である二次元運動解析シ

ステムおよび多用途鑑識録装置を用いて,従来

のリーチャーを用いた把持作業を計演Jした。来

年度は,本年度の結果を踏まえてアクティブジー

チャーの設計および第一次試作を行 う。
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Fig。 9

把持作業の観察

Fig。 10

リーチャー A

Fig.ll

把持対象物
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Fig。 12

手での把持

Fig.13

リーチャー による把持

(60cm)

Fig。 14

リーチャーによる把持

(手の使い方に注意 )
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Fig.15

ヅーチャーによる把持

(150cln)

Fig.16

リーチャー B

Fig.17

二次元運動解析装置による運動

計測
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a 60cm b 90cm

c)120cm d)150cm

Fig。 18二次元運動解析装置を堀いで作成したスティックピクチャー

(ジ ーチャーA 把持対象物 :横 )
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画像処理の利用による加工組み立て作業の自動化に関する研究

(複数センサを利用 した 3次元形状の認識に関する研究)

櫻井 淳キ

Atsushi Sakurai

要 旨 画像処理技術を用いて生産工程のより高度な自動化を行なうためには、画傑処理技術に人
間の知識情報を組み込んだ画像処理の技術を導入することが有効であると考えられる。本研究では、
画像理解の一手法である正則化法を用いて、対象物に光を当てたときの画像上の対象物の明るさ情報
から、対象物表面の法線ベクトルの方向を求め 3次元形状を推定する方法について検討を行なった。
画像データより抽出した対象物の法線ベクトルの情報を初期値として与えることにより、画狼の明る
さ情報から対象物の形状を推定することが可能であった。

1 画像の明るさ

CCDカ メラなどを用いて対象物を撮影 した画像にお

いては、その画像の明るさは、式 (1)ににより決定で

きる。

£B=ψ (ぢ ,C,♂ )ρ (1)

サ:光源と表面の法線ベクトルがなす入射角

c:観測者の方向と表面の法線ベクトルがなす反射角

9:入射光 と反射光がなす位相角

ρ:表面の吸収係数

この時、対象物の表面が完全拡散面であると仮定す

ると、反射の光量は観測点に依存せず入射角のみによ

り決まり式 (2)で表せる。

より求めた画像の明るさを示す。人は、エネルギー汎関

数の第 1項の対象物表面の滑らかさの制約条件をどれ

だけ考慮するかを決める係数である。

2.2 画像データにおける画像の明るさ

2次元の離散的な画像データでは、画像の明るさは、

式 (4)に より与えられる。(″,c,1)は光の方向ベクト

ルを示し、(れ ,ヵ ♂t,す ,1)は対象物表面の法線ベクトルを

示す。

法線ベクトルと入射光ベクトルとのなす角度が 9o度

以上の時、余弦の値は負の値になるが、現実の画像デー

タでは負の値を取らないため、計算値は 0以上の値 と

する。

RB(√,9)=陶α2[0,255 x cο dお ] (4)

COd t=
1+ガ・ +T♂・

v牡 +デ■2+コ■271+〆 +92

デ:す =[∴ +1,す +先 ,井1+∴ -1,す +れ
,す
_11/4

9iす =t♂だ+1,す +♂ t,す+1+♂t_1,す +♂ど,す _11/4

2。3 エネルギー最小化の計算アルゴリズム

エネルギー汎関数の最小化を行な うアルゴリズムで

は、最急降下法の手法を用いて式 (5)と 式 (6)の繰 り返

し計算を行なうことにより、対象物表面の法線ベクト

ル (れ ,す ,働 ,す )を求める。

冗 B__cοδ 8

2 正則化理論

(2)

2.1 正則化方程式

画像処理の一手法である正則化法により画像の明る

さ情報から対象物表面の傾きを求める場合には、対象

物の表面形状が連続的に変化するとい う制約条件を与

えることにより、式 (3)に示すエネルギー汎関数の定式

化を行なうことができる。そして、このエネルギー汎関

数の値を最小化することにより、対象物表面の法線ベク

トルより対象物形状の推定を行なうことが可能である。

側

デ(2,7)、 9(2,υ )は、それぞれ対象物表面の法線ベク
トルのα成分7成分を示し―β(2,7)は画像の明るさの

観測値、■3(デ,9)は法線ベクトルと光の入射角の関係

デ庁
1=月

7+対 現 ,す
―兄B(■チ,♂iチ )lD■ J/∂デ (5)

//{(デ
:‐+デ子)十 (♂そ‐■♂,) ♂1す

1=σ
零+λt現 ,す

―R3(■,,現η)]∂ Rε /∂♂(6)

+λ [2(2,7)― R,(デ ,♂)12},2E7 (3)

∂R9/∂デ=i臣

=「
手争子青:;喜∫手巻i子1弓予黒1常戸ァ巧ヴ

g― ♂
ホ十デ・(げ・ ―例ガ)

C
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3 実験画像データ

3.1 半球モデル画像

形状推定実験に用いる画像データは、完全拡散面で

覆われた半球形状のモデルを想定した。

実験画像データは、そのモデルを用いて式 (7)に よ

リヨンピュータで合成 したデータである。

図 2:初期値 :ラ ンダム値の方線ベクトル

(7)

鶴(2,7)=(2-ο。)/冗

υ(¢,7)=(υ ―οy)/£

υ(2,υ)= 1_切 2_υ 2

仙(2,7),υ (2,v),塑 (2,7)):面の法線ベク トル

(″ ,α,T)       :光 の方向ベクトル

ο
(ο夕,ου)       :球 の中心座標

況           :球 の半径

光を半球の真上方向から当てた場合の画像データと

斜め上方向から当てた場合の画像データを図 1に示す。

(p,q,r)=(o,0,1)(p,q,・ )=(1,0,1) (p,q,r)=(1,1,1)

画/atサ イズ :128x128画 素

図 1:実験用画像データ :半球モデル

4 実験結果

形状推定の実験では、法線ベクトル (デ,θ,1)の初期

値を様々に与えて行なった。

4.1 法線ベクトルの初期値をランダムに与えた場合

図 2に示すランダムな法線ベクトルの初期値を用いて

図 1の各半球モデルの実験画像の形状推定処理を行つた

実験結果を図 31こ 示す。

図 2お よび図 3は、画像上の各部分の法線ベクトルを

用いて対象物の形状をを示 したものである。

実験結果より、初期値にランダムな法線ベクトルを

与えた場合には、方線ベクトルの状態が任意の方向で

安定化 し、工 しく対象物の形状を推定できないことが

わかる。

駅Ъの=陶刺 銚 255x鰐 〕

(p,q,r)=(o,0,1) (p,q,r)=(1,0,1) (p,q,r)=(1,1,1)

図 &法線ベクトルの初期値にランダム値を与えた場合

の形状推定結果

4。 2 法線ベクトルの初期値を (デ,9,1)=(0,0,1)に 与え
た場合

図4に示すように、法線ベクトルが全て真上を向いた
状態 (デ ,♂,1)=(0,0,1)を 初期値として与えた場合の

実験結果を図5に示す。

図 4初期値 :法線ベクトル (デ,9,1)=(0,0,1)

各実験結果 とも、方線ベク トルの状態が任意の方向

で安定化 し、正 しく対象物の形状を推定できないこと

がわかる。特に、真上から光を当てた画像データにお

いては、全くエネルギーの最小化が行なえない結果と
なつた。
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(p,q,r)=(o,0,1) (p,q,r)=(1,0,1) (p,q,r)=(1,1,1)

図 5:法線ベクトルの初期値に (デ,9,1)=(0,0,1)を 与

えた場合の形状推定結果

4.3 法線ペクトルの初期値を(デ,9,1)=(阿 ,η ,1)に与え
た場合

図 6に示すように、(デ,9,1)=(窮 ,・ ,1)、 (0く
阿,■ く 1の一定値)の法線ベクトルを初期値とレて

与え、形状推定処理を行つた実験結果を図71こ示す。

4.4 法線ベクトルの初期値に画像データより抽出した情

報を与えた場合

図 1の画像データを用いて、その明るさ情報より対象

物の法線ベクトルを抽出した結果を図 8に示す。

図 8:初期値 i画像の明るさ情報より抽出した法線ベク

トノン

次に、この法線ベクトルを初期値として与え形状推

定処理を行つた実験結果を図 9に示す。

(p,q,r)=(o,0,1) (p,q,r)=(1,0,1) (p,q,r)=(1,1,1)

図 9:法線ベクトルの初期値に半球の輪郭情報を与えた

場合の形状推定結果

実験結果より、法線ベクトルの初期値に画像データ

より抽出した法線ベクトルの情報を付加することによ

り、法線ベクトルはほぼ正 しい結果に収東することが

わかる。

入は、エネルギー汎関数の中で第 1項の対象物表面の

滑らかさの制約条件をどれだけ考慮するかを決める係

数である。そこで、人の値を変えた場合にエネルギー汎

関数の最小化過程がどのように変化するかを調べる実

験を行なつた。

図 101こエネルギー汎関数のエネルギー減少過程、図

■に滑らかさの制約項のエネルギー減少過程、図 12に

法線ベクトルより求めた明るさ情報 と画像データの粥

るさ情報 との誤差のエネルギーの減少過程を示す。各

図の中の数値は滑らかさの制約条件をどのくらい考慮

するかを決める人の値を示す。

図6:初期値 :法線ベクトル (デ,♂,1)=(0・ 3,0,7,1)

(p,q,r)=(o,0,1)(P,q,r)=(1,0,1)(p,q,r)=(1,1,1)  4.5 滑らかさの制約条件の評価実験

図 7:法線ベクトルの初期値に (デ,9,1)=(0。 3,0,7,1)

に与えた場合の実験結果

各実験結果 とも、方線ベクトルの状態が任意の方向

で安定化 し、正 しく対象物の形状を推定できないこと

がわかる。
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10 20
計算回数

図 lα エネルギー汎関数の減少過程

10
計算回数

図 11:滑 らかさの制約項のエネルギー減少過程

実験結果より、滑らかさの制約条件を小さくした場

合 (λ
の値を大きく設定した時

)、
エネルギーの減少効率

が非常に悪くなつていることがわかる。これは、明る

さ情報のみにより法線ベクトルの収東計算が行なわれ、

正しい法線ベクトルが抽出できてないためである。

0 10 20
計算回数

図 12:明 るさの誤差のエネルギー減少過程

4.6 計算回数とエネルギー減少過程の評価実験

次に、エネルギー最小化の計算回数に対してエネル

ギー汎関数の減少過程がどのように変化するかを調べた。

図 13に計算回数と誤差エネルギーの減少過程の関係

を示す。

0 20
計算回数

図 1&エネルギー汎関数の減少過程

実験結果より、今回の実験条件では、エネルギー汎関

数の値は約 20回の最小化計算で収東することがわかる。
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5 まとめ

1,初期値をランダムに与えると任意の状態 (一意に

決まらない状態)に収東する。

2.真上から光を当てた画像データにおいては、初期

値を全て (デ,9,1)=(0,0,1)で 与えると、エネル

ギーの最小化が全く行なわれない。

3.本手法により正 しい対象物の法線ベクトルを求め

るためには、対象物形状の輪郭部の法線ベクトル

の情報を初期値 として与えておく必要がある。

4.法線ベクトルの初期値に画像データより抽出した

法線ベクトルの情報を付加することにより、法線
ベクトルはほぼ正しい結果に収東する。

5.滑 らかさの制約条件を考慮する度合を決めるλの値

は、効率的にエネルギーの最小化させるための重

要なパラメータであり、その値を最適に設定する

必要があることがわかる。

6。 今後、本手法が実際の対象物の画像において、ど

の程度有効であるかを調べる必要がある。

G 謝辞

本研究について御指導いただいた天野晃先生 (広

島市立大学情報工学科)に感謝します。
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超音波による表面改質層の非破壊評価に関する研究

超音波による表面改質層非破壊評価 とシミュレーションについて (第 1報 )

井 上 栄 一

E五chi lnoue

要 旨 非破壊評価技術として超音波の表面波による金属試料上の溶射層厚さの評価を検討した。実験は

溶射厚さが異なる3種類の試験片と溶射層のない基材自体の 4つ の試験片について、探触子の送受信器間の

距離を少しずつ変化させ、その時の受信波形のスペクトラムを測定し位相速度を計算した。前述した信号波

形から溶射層厚さを評価するひとつの手法として、半無限弾性体における2層 問題のラブによる解を適用 し

た 3種類のシミュレーションを実施し、 2層 の構成条件を仮定して求めた結果の検討を行つたので報告する。

1.ま えがき 2.2.試験片

製品の非破壊評価は、近年のデジタル技術のめざま

しい進歩により従来の定性的評価から定量的評価へと

変わりつつある。特に、超音波による非破壊評価は音

弾性効果を不U用 した残留応如測定や材料の塑性変形性

の 1つ の目安であるランクフォー ド値の測定等におい

て実際の現場等で不じ用されるようになってきてお り馬

多層薄膜評価や材料の極限琴む用における塑性域での材

料評価に有望であると言われている。
G騨〉

本研究では、材料表面近傍の評価法してよく用いら

れる表面波により、溶射層厚さの異なる試料 3種類と、

母材の SCM材の計 4つ の試験片について材料中の伝

搬波形の変化から材料の物理的状態を予測するため、

基本となるラプの理論から終られる特性方程式をシュ

ミレー トし、溶射層厚さの同定を試みることにした。

2.実験

2。1,実験システム

実験装置構成を図 1に示す。探触子はパナメトリク

ス社製 5 MHz中 心周波数を有するものを利用 し、接

触媒質には日合アセチレン製 BS400を 使用した。

試験片 (写真 1)は基材 SCMに アル ミナ溶射 したも

のを用意 した。アル ミナ溶射層の厚 さはそれぞれ、A
が 整00、 畠が 200、 Cが 300 μ mである。

写真 1試験片 (上からA,B,C各試験片)

2.3.実験方法

実験では、送受信器間の距離を lmmずつ 6m即 まで

変化させ、それぞれの位置で送信波形の立ち上が りで

トリガをかけ一定時間遅廷 した受信波形をアベレージ

ャーで 256回平均化したものをlo23点 で分割 し、前後

にベースラインと同様の電圧値である OVの 1023点 の

データを付加し、FFr解析を実施 した。その後得られ

た位相スペクトルデータを拡張 して連続データとし、

位相速度と角速度との関係を求めた。
①
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3.実験結果

3.1.受信波形とFFr解析

代表的な受信波形とFFr解析の結果を、図 2お よび

図 3で示す。いずれの位置でも探触子本来の中心周波

数より低いピーク値がでている。また、2MHz以下で

はピークの周波数が厚さによつて低 くなっている。二

番厚い層では周波数ピークが 2つ生じている。

Detav Time Time Window

Time Axis

Recetved

Wave

Triggered Point

図2受信波形

2    4    6
Frequency t翼 21

図3F副 解析

3.2。 位相速度

角速度ω、波数 βとすると、位相速度 v(ω )は 、あ

る位担で基準として求めた位相スペクトφkこ (ω )と 、

そこから一定距離 Lk― Lk_1だ け離 して得られた位相

スペクトルφk(あ )か ら式(3。 1)と して求められる。

そこで探触子間距離 lmmでの位相スペク トルを基

準 φk_。 として、 5 mm離 したときの位相スペク トル

それぞれをφk_5と して位相速度を溶射層の厚 さ毎に計

算すると図 4の ようになる。

tx106115

4 6   8   10  12
Cilcutar Frcquency ω tX1061

図4位相速度曲線

4 シミ量レーション

4.1.弾性体運動方程式

表面波伝搬について図 5の ように X軸 とZ軸の 2次

元問題として考える。

罐etai SpFaing Layer  x Axis

Z Axis

図5 溶射層と座標

X、 2軸方向の変位をそれぞれ u、 wと し、ラメの定

数をλ、μとすると運動方程式は、式 (4。 1)と なる。
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今、この変位 u、 wを ポテンシャル形式で、すべて

を波数 ξと角速度のからなるの調和関数として考える。

この時、溶射層の厚さをH、 また溶射層中のレーリー

波速度、縦波速度、横波速度を C、 C,、 Cs、 とし同様

に母材中のレーリー波、縦波、横波の速度を Ci、 Cず、

Cぎ とおく。また p、 q、 が、ぜを式(4.2)で 定義し、

P=マi_12「2,T=71ィ 2

P'=、た―(1'8'2「
2

結果は得られなかった。

∽
Φ
一
Φ 6

た =じ  /C

,T′ =VI-82「 2

/C P  ,: = Cs/C ,  ,鷹  = 脇 /鷹

メ =Xl,C=Cだ ∫

(4。 2)

境界面での応力の連続条件および変位の連続性と表面

の自由条件から特性方程式が式僻.3)の ように行列式の

形で律られる。ただし、具体的な数値計算を行うため

に波数と位相速度は無次元化している。

1+1:   0    1    21   ■(+1加

十R,e=lt,=)(+1)Llt,Il  il=皓 itlll   tqCe]と 1lll     e
ど,Iヽ tヽ,Il   i,C.=it,⊃  t+ギ〉.=L1lll(キ ギ)LI← qF)   ,

(4。3)

式(4.3)で 得られた特性方程式について、Cが満たすべ

き条件と解析の場合分けにより整理すると式(4。④のよ

うになる。

1_x12σ
2>I_σ…2>0   中0(1)

1_κ 2σ 2>0>1_「 2   .。 。
(2)

0>1_κ 2σ 2>I_c~2   ,中
(3)

1_(κ 7)2σ
…2>1_γ 2σ…2>0…

(4)

(4.④

ここで、表面層が基材よりも硬い場合には、Cs>Cs
'と

なることから、式(4め の条件(1)に ついてのみ検討

すればよいことになる。

42。 考察

今回この特性方程式の妥当性 を検討するため、表面

層にガラス、基材にアルミを考え、それぞれの縦波、

横波音速を文献値
0か ら参照 し、準ニュー トン法、共

役傾斜法およびゴールシーク法による 3種類のシミュ

レーションによる解析を実施 した。その結果を図 6に

示す。

解析では、いずれも C/Csの 初期値を 0.1、 0,3、 0.5

および 0。9と して計算 した。今回の例では表面波が 0,9

近傍になることが自明であるため、ゴールシーク法に

よる解析が一番適当であつたが、予想 していたほどの

10

ζH

10 20

ξ風

図6 シユミレーション結果

5。 まとめ

実験の結果から、溶射層厚 さに応 じて、最大の周波

数成分のピーク値が低い方ヘシフ トしてい くことがわ

かった。これについては、層での反射による可能性が

高いと思われた。
0ま た、基材単体では、送受信器間

距離が変化 しても位相曲線は直線のままであ り、硬化

層 を有するものは、傾 きが変化 した。これらはいずれ

も基材 と硬化層の評価を行 うのに際 して、速度の分散

性によるものと考えられた。そこでラブらのモデルを

参考に特性方程式をたて、ガラス層 とアルミ基材 を例

にして 3種類のシュミレーション結果 との整合性を確

認 したが、いずれも期待 した好結果は得 られなかった。

しか し今回用いた手法は、多層問題に拡張すること

も容易であ り、溶射層以外の硬化層 についても適応で

きる可能性が高 く、今回のシュミレーションで残 され

た課題を解決すれば、非破壊表面改質層評価において

有望であると考えられ、この超音波による表面改質層

評価技術を早い時期に実用化 したいと考える。

0
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ロボットの知的制御に関する研究 (第 3報 )

深尾 典久・

Norihisa Fukao

要 旨  ロボントの運動に関してこれまでに多くの最短時間制御アルゴリズムが提案されているが,

それ らはいずれも動力学パラメータの情報を用いて最短時間モーションを計画するため,実際の作業
へ適用することが難しい 一方,学習制御法は動力学パラメータの情報を用いることなく入力を形成

できるが,多 くの目標モーションが考えられる場合に適用が困難であつた これに関して我々は,こ
れまでに入カパターンの時間軸変換法を提案 した 11卜 本報告では,こ の変換法を応用して,学習制御

法により得られた 4種類の基本入カパターンから,ア クチエータの制限のもとでの最短時間モーショ

ンを計画するアルゴリズムを提案する

キーワー ド:最短時間制御,ロ ボットマニピュレータ,学習制御,補間法

1 1ま じめに

ロボットマニピュレータの産業応用を考える場合 ,

動作時間の短縮は重要な研究テ奉マである。従つて ,

各関節のアクチュエータの速度あるいとまトルクの制限

のもとでの最短時間制御問題に関しては,従来から多

くの報告が独されてきた。固定された空間経路におけ

る最短時間制御問題 として,BobrOw,Dubottrsky絃

Gibson図 あるいは Sttin&Mck呼 回 は,モーショ

ンを空間経路に沿つた E・E離の関数 として記述する方

法をとつた。そ して踵離―速度相平面上における可

能進路を計算することにより,最短時間モーションを

得た。

ただし,こ れらはいずれもMotteと一Basedプ プローー

チであり,マニピュレータの動力学パラメータを用い

て最適モーションを形成する。そのため,まず第一に

動力学パラメータの推定を行 う必要がある.こ れに

関しては,実際にマニピ農レータを動かすことによる

い くつかの動力学パラメータの推定法が提案 されて

いる酔l。
しかしながら,これらのパラメータ推定法

は非常に繁雑な作業であるため,経年変化などによ

り再推定が必要になった場合に現場で行 うことは困

難である。さらに,摩擦などのようにモデル化が困難

な要素も残る。従つて,工場などの実際の作業現場に

おいて,従来のパラメータ同定に基づ く最適制御は

現実的に利用 し難いと考えられる。

物理パラメータの情報を用いない入カパターン形

成のアプローチ として,繰 り返 し型の学習制御法が

ある。この方法においては,何回か実際にロボットの

繰 り返 し動作を行 うことにより,そのモーションを実

現する理想的な入カパターンを得る同,こ の方法の

利点として,ロ ボットの物理パラメータに関する情

報を必要としないことや,実際のアプリケーション

への適用が容易であることがあげられる。そのため,

マニピュレータに繰 り返 し作業を行わせ ることの多

い工場においては,利用 しやすい入力形成法である

といえる。

しかしその反面,特定のモーションごとに実際にロ

ボットを動か して入カパターンを習得 しなければな

らないことから,想定されるマニピュレータのモー

ションが多い場合には適用が困難である。この点を

克服す るため,特定のモーションに関 して学習制御

法により得 られた入力を変換 し,他のモーションの

ための入力を形成する研究が行われている。これ ら

の変換アルゴジズムは (1)時間軌道が異なり,空間

経路イま固定される場合および (II)時間経路が固定さ

れ,空間経路が異なる場合に分類 される。(I)に 関し

て Kttaxnura,Miyttaki&Attirnoto p〕 は,互いの

モーションの時間軌道が繰形に異なる場合のパター

ンの形成法を与えた。さらに,筆者 ら vIは,互いの

時間軌道が非繰形に異祓る場合の入力形成法を提案

した。この方法を用いることにより,空間経路が固定

された 機種類の時間軌道が異なる基本 目標パターン

から他の目標パターンを実現する入カパタエンを形

成することができる。

本論文では PIの方法を応用 し,固定された空間経

路におけるアクチエータの トルクや関節の角速度の

制限のもとでの最短時間モーションを計画す るとと

もに,入カパターンを形成する。この方法では レ1回

と同じように,相平面での可能進路の計算により最

短時FRRモーションを計画する。ただし,相平面を動カ

学パラメータから形成するのではなく,学習制御法に

より得 られた 4種類の基本入カパターンから形成す

る.したがってこの方法を用いることにより,動力学

パラメータを求めることなく,学習制御法により得ら

れた入カパターンから直接,動作時間が最短 となる

技術第一科 機械応用係                モー シ ョンを実現 で き る。これ は産 業用 ロボ ッ トヘ の
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応用を考える場合,実現の容易さの観点から有効な

方法であるといえる。

を得る。ただ し,χ lお よび χ2は,行列式を解いて

得 られる下記のベク トルである.

χl(と,α l)
デ14

α二

χ2(と ,α l)
(αl~ん 2Xαl~ん3)

91

一一
　

　

〓
葉
た

ヽ

ヽ

【

く

ヽ

＜

　

〓

４

　
み

皓
辞認謙

く  く

(1-娩 Xl― た3)α争
SIow

α
l 幸  か

Region GLく LU

Fast

t                 ¬「

Fig. 1: Exalnple draMng ofι ―αl phase plane

2 最短時間モーションの形成

学習制御法で得 られた,空FRE経路が等 しく時間軌道

が異なる4種類の基本モーション gl(ι ),… .,94(と )を

実現する入カ トルクパターン包1(ι),一・,留4(1)を 考え

る。本章では,包 1(と),_。 ,堕 (と)を用いて,入カ トルク

パターンの制限のもとでの最短時間モーション g。
(せ )

を形成するアル ゴリズムを与える。このアルゴリズ

ムは,付録で与える入カパターンの時間軸変換法を

応用 して得られる。なお本論文においては,入カ トル

クの制限のみを取 り扱 うが,こ のアルゴリズムは関

節角速度の制限等にも応用できる。

求める最短時間モーション 9。 (ι)を実現する入カ ト

ルクパターン9。
(を)が全動作時間で ,

包ntη ≦色0(ι)≦ 包na。        (1)

に制限されるとする。付録の式(Al)よ り目標パター

ン 9。 (ι)は,時間軸関数 r。
(ι)を用いて 91(む )を時間

軸変換したものである。また,T。 (と)を とで微分する

とαl(と )と なることから,α l(と)を形成することによ

り,求める r。
(と)が得られる。従つて以下では, αl(ι )

を求めることとする。

式 (A16)において,パターン た2〕3,包 1,包 2,■3お
よび デ14は基本目標パターンによりとの関数として

一意に定まる.従って,A・ ,げ を αl,βlお よび との

関数と考えると式 (A17)よ り,

じo(ro)= tr F rl■・~1包・

= χl(ι ,α l)(― afβl)キ χ2(ι i al) (2)

血=鶏 =角¶ =詩写=器箸

キ

キ説f子寄ギ1諾七子
i苦孝

包2

律挽加~ため/遅

仙競α壼―遅)/荘

(也就a留 ―χち)/χl

(可崩n… 尾)/痙

L」 O,αl)≦ 箸≦汀J●
,01)

+   町 (3)

(崩 >0)

(返 <0),

(χ〔>0
(遅 <0

,覺)  (7)

RegiOn GL>LU

さらに,

より,

(4)

より式 (2)イま,

駒偽)=χ lO,αO等 +χ20,α 0 (5)

となる.つまり, 也0(To)は da1/彦とに関する一次形

式で表すことができる。式(5)を入カトルクの制限式

(1)へ代入することにより,

包m加 ≦χlO,αl)等 +ヵ O,al)≦ 包na2 0
を得る。

‐

さらに, 位 =t・ul,鶴
2,… 。,ザlT,χJ=

tχう,χ号,・ ―,χテlTと おき,式 (6)を 見個のスカラー

値関数に分離すると,

唸挽≦駕O,αl)等 +遅 O,αl)≦ 也名ατ

(J=1,

ちひ
(ι ,α l)

汀′
(と ,α l)

とおくと,

イ

ー

8)

|

(9)

(び
重と,… ,,/L)

となる。これは第」関節に関して, とりうるごα1/どと

の範囲を表す。また式(7)よ り, 江 =0の場合には,

巴耗 兌≦ χち≦ 包猜α¢な ら どα1/読 は全ての範囲で許 さ

れ, xち <也猛加または也抗α¢<xう ならどα1/Jを は許

され る範囲をもたない

-40-



α

1

8

6

4
1

0

０

　

　

０

　

　

０

―

―

―

―

キ

ヽ

十

１

１

十

１

十

く

―

―

―

―

―

く

く

―

―

―

―

キ

代

―

―

―

キ

代

ｋ

上

士
　

ｙ

。2

サ

　

′

工

　

　

●
　

　

け

′

　

　

　

９♂

1

全ての関節におけるLje,αl)の最大値をGL(と ,α l)

とし,μj(と
,αl)の最小値を Ly(ι ,αl)と すると,

GLO,α l)≦
等

≦LyO,α∋  律0

を得る.こ れは, と一αl相平面の各点において許さ

れる傾きの方向を表す。ここで,

GL(と ,αl)>Ly(ι ,αl)    (11)

となる相平面上の領域においては,許される
'α

1/」ι

が存在しない。Fig■ に相平面の例を示す。相平面に

おいて,91が小さくなるほど高速なモーションにな

ることに注意する。

付録における r。
(ι)の条件から αl(ι )は,αl∈ 伊

およびαl>0を満たす必要がある。したがつて,こ
の条件および式 (10)を 満たすよう計画された αlの

経路が実現可能モーシ ョンに封応する。ここで ,

2 4

悲―αl相平面上での最小領域経路を計画すればよい。

こうして得 られた r。
(ι)を用い,式 (Al)の関係から

91(と )を時間軸変換することにより,求める最短時間

モーション ぃ(を)が得 られる。

3 シミュ レーション

本節では,提案 した最短時間制御アルゴリズムの検

証のため, 3自 由度 PUMA型 ロボントシミュレー

タを用いたシミュレーションを行 う.本シミュレータ

の主な仕様を Table lに 示す。本シミュレーション

での基本入カパターン gl(ι )は ,終端時間 Tl=4dec
の二次関数により手先が作業座標上で半径 0.15前 の

円を描 くものとする。また,時間軸関数を,

″2(ι)=携 ι=0・ 5ι         (T2=2dcc)
町(む)=偽 ι=1・ 5と         (T3=6scc)
r4(と)=4(9πρ(と/4)-1)/(C2P(1)-1)(T4=4dcc)

(13)

として,92,93,94を 形成する.本シミュレーション

では入カ トル クの制限 ±150Nれ のもとでの動作速

度の高速化をはかる。この場合の と一αl相図を Fig

2に示す。図中の各点における開いた 2線で囲まれた

範囲が 式 (10)を満たす範囲である。また,黒丸のみ

の点は CL>Lyで ぁ り,許 される ごα1/れ の存在

3
ヽ
Ｂ
ノ

ＣｅＳ
ｒ

ｋ
彦

Fig。 2: と一αl phase plane and optiェ nal pass

Xt
αl読 = 読 =rO(を )一 To(0)=r。

(と),(12)鳴
７

ｒ

ノ

。

より, と一αl相平面上で囲まれる領域の最も小さい

αl(ι)の経路が最短時間軌道となる。相平面上での

パスプランニングについては,すでにいくつかの報

告 pl団 がなされているので,これらの手法を用い
,
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しない。さらに,相 図中の実線は,式 (10)を 満たす

ように求めた最短時間経路である。今回経路探索に関

しては,相図中 △αl=0,001,△ ι=0.01sccの 離散

幅での全探索アルゴルズムを用いた。この結果求ゅ

られた αlを積分することにより,求める日標パター

ン 90(ι)を実現する時間軸関数 r。
(ι)が求まる。

この結果得られた 日標パターン9。 (む)の終端時間は

1.51sccであつた。この 目標パターンに付録の方法を

用いて形成 された入カパターンを Fig。 3に示す。こ

れによると,第一軸および第二軸が トルクの拘束を

受けていることがわかる.さ らに,作業座標における

誤差の時間履歴を Fig.4に示す。ここでは比較のた

め,フ ィー ドバ ンクのみを用いた場合 と,学習制御に

より得 られた入力を用いた場合を示 してお く。Laノ

ァレムは,フ ィー ド′ミックのみの場合 0.75,学習制御で

得 られた入力を用いた場合 0。 001であつたのに対 し,

今回の入力形成法を用いた場合 0.008で あり,十分

精度の良い入力が形成できた。本入力形成法は,学習

制御 を用いた場合に比較すると僅かな精度の低下が

見られるが,これは各基本入カパターンに含まれる

学習打ち切 り誤差や量子化の影響によるものと思わ

れる。

Table l of the robot silnulator

T孟強et(sec)

Fig 3: Tirne history ofinput torque patterns

4  まS'bり に

本論文では,固定された空間経路におけるロボット

マニピュレータの最短時間制御法を与え,3自 由度マ

Time t(sec)

Fig. 4! Time history of position errors

ニピュレータを用いた実験により有効性を確認 した。

本手法では,時間と速度パラメータの相平面上での

経路を計画することにより,最短時間モーションを計

画する。

従来の手法では,マニピュレータの動力学パラメー

タの情報を用いて相平面の作成を行 う。そのため,最

短時間そ奉ションの形成にあたつて,あ らかじめ動力

学パラメータを推定 しておく必要があつた。それに対

し本手法では,求めるモーションと同じ空間経路の4

種類の基本モーションを実現する基本入カパターンを

用い,相平面を形成する。ここで,繰 り返 し型の学習

制御法を用いることにより,何園かの実際のマニピュ

レータの動作により,基本入カパターンを得ることが

できる。したがつて本手法を用いるなら,固定された

空FRl経路において,マニピュレータを繰 り返 し動作

させることにより,その経路についての最短時間モー

ションが得られる。これイま,工場等の実際の作業現場

での応用を考える場合,実現の容易さの観点から有

効である≧考えられる。

本手法では,基本モーションを比較的自由に選ぶこ

とができる。また,学習制御法により基本入カパター

ンを形成するため,学習の打ち切 りによる誤差の影

響を受けることが考えられる。そのため今後の課題

として,基本パターンの選び方や誤差の与える影響

について研究を行 う必要がある.
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[付  録]入 カパターンの欝 FBl軸変換

理解を助けるため 171の入カパターンの時間軸変換

アル ゴジズムを要約する.

互いに空間軌道は等 しいが時間軌道の異なる4種

類の基本モーション gt(ι )(ゼ =1,… 。,4)お よび他の

任意のモーション 的(ι )を考える.そ して,こ れらの

モーションの間に ,

go(ro(ι ))=91(と)=92(r2(と ))=93(恥 (ι))=g4(r4(士 ))

(Al)

なる関係があるとする。rt(と )には,以下の条件を満

たす時間軸関数を考える。

t時間軸関数名(サ)の条件
l

I・ T2(ι ),T3(ι )に関 して :

T2(と)=携ι,   r3(を )=た3ι・

ここで,携 ,た3は定数 とする。

II・ Ъ(ι ),r4(ι )に関して :

以下の条件を満たすこととする .

IユX Tt(0)=0, T,(鶏 )=乳   (蜀 :終端時

間),

H―猛I Tt(と )∈ σ2    10,既 l,

II―X函 ご駒(を)/腕 >0   10,鴇
l・

□

また,一般的に記述するため ″1(ι)=と とお く。

各モーションにお tす るマニピュレータのダイナ ミク

スを ,

貧(江●労
解

十
竿

期 朝
甲

十つ
甲

十ズ州 )十 氣 増鑽く
甲

浄

三 銑 (ι)                  (A2)

とお く。ここで,釘 (せ)∈ 紀‐ は関節角ベ ク トル ,

貧(c(と ))∈ 冤EX亀 イま慣 IIP_マ トリクス,∂ (g(む))∈

冤えX・ X4イま位置に依存するヨジ庁りおよび遠心カテン

ツル,D∈ 冤完X‐
1ま粘性摩擦係数マ トリクス,θ (g)∈

紀・ は位置に依存する重カベク トル,_Ff∈ 化ЯX・ はクー

ロン摩擦係数マ トリクス,sす紀。(g)∈ 免‐は ,

δθ兌。(σ )=t∂θ虎。(gl),Sθ況・(92),_.,S9完 (9・ )iT

なる gの符号ベクトル, さらに包t(才)∈ 兒‐は入力 洋

ルクベクトルを表す。

式 (A2)は,時間 とを時間軸関数 駒(む)で置き換え

ても保たれる。すなわち,

鞄④甲 +7陥②甲
キつ甲 蜘籾+頚叡甲丹

= 包む(rを )    を=0,… ,4。       (A3)

ここで簡潔に記述するため,

△
αt= /

江ケ・】(ι )
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とお く.式 (Al)よ り,

』働(駒 )

晩

α2働 (駒 )

喝
a,う t (A5)

dと
2 読

なる関係 がある。よつて ,

一α,bt/14(ι )+a子 /11(ι)+αれ2(ι )十 九3(ι)=包t(″t)

(A6)

が得られる。ここで,

ん1(ι )

ん2(ι )

/J・ 3(ι )

れ①全R19」rl効鼎    傑め
である。これは,次の行列式に書き表すことができる。

兇デ=包         (A8)

ここで ,

F  一αミうlr

『 一αBb42f
ゴ  ~~αib3F

F  一αttb4F

九1(ι )

角2(ι )

A3(ι )

九4(ι )

包1(ι )

位2(そ2ι )

窃3(ん3と )

包4(r4)

(A9)

である。時間軸関数の条件より,式 (A9)において,

bl=b2=偽 =0が満たされるこ≧に注意する。酔 |

の左上 3× 3行列の行列式は VttderIIlondeの行列式

であることからα4≠ 0かつ b4≠ 0である限り,マ
トリクス Aは常に正則である。従つて,式 (A9)に お

ける項 デ14(ι)は ,

パターン 的 (約)を形成する。基本 目標パターンの時

間軸関数 時 を r。 の関数 と考え,

働 奎 1/洗 , 島 奎』2駒/d培  体 1→

とお く。式 (A6)を 得るのと似た手順で,

α,ん 1(駒 )+α壱ん2(rO)+ん3(rO)=tt(駒 )+α

'島

ん4(TO)

(A12)

を=1,。 。.,3

を得る。この式において,αl=」 r。/読 ,βl=d27″3,

であることから,

一一　

　

〓

αt

α子

殉1(と )

就 '

ヂ91(ι ) 殉1(ι )

岬一読
釣∂鯉一就

＋
岬
一瀞

的兄△
〓

全 D期
,

全ズ硼 +的虫甲 鳥

α2   二=

α3   こ三

F・2 =
鳥 =

となる。また,

ん4(TO)=

ご駒/ご(携ι)=年 1/た 2,

dro/0(猛ι)=α 1/た 3,

dワ (継ι)/ご略=た2βl,

″(絶ι)/ご媚=ん3β l

駅9。lToll甲

蜘 )解鶏=坤姐0

(A13)

(A15)

ｒ

ｒ

ｒ

Ｆ

ａ

ａ

ａ

α

ｒ

ｆ

Ｆ

ｒ

電

弱

電

碇

ス全

Ｆ

　

ｆ

ｒ

　

馳

　

鈎

ｆ

　

ｒ

ｒ

軽

電

B会

より,式 (A12)は 次の行列式で表せる

A半 デ
■重ば

で

ｒ

Ｊ

　

Ｆ

■*奎

|

αζr

(a1/乃2)2r

(α 1/胎3)2r

αlF   r

(α 1/携)r F

(α 1/猛 )F r

ガ 全△
〓包

△
〓デ

ん1(To

ん2(駒

yT03(rO

1

」

で与えられる。

次に,入カパターン包1(ι),物 (た 2と ),也 3(た3ι)お よび

/14(と )か ら, 目標モーション 9。 (rO)を 実現する入力

ぬ4(ι)=10 0 0 FiA l包   (大 10)

び 全

1粧鰈魏挫協|。

碑①
なお,マ トリクス

14手 |は Ⅵ過deruIIlondeの 行列式

であることから常に正貝Jである。よつて,

tr r rl贄
*~1色 *

=ん 1(″o)■ ん2(TO)十 ん3(″0)

三歓XTO)。          (A17)

を得る.この式の時間軸を変換することにより,容易

に入カパター…ン能。(ι)を得ることができる.
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PPフ ィルムの溶媒洗浄がアルミニウム蒸着薄膜 との

接着性 に及ぼす影響

中村吉紀中

Yoshiki Nakamura

要 旨 これまでポリプロピレンフィルム(PPf)と アルミニウム蒸着膜 (Al)と の接着性を

向上する手段として、PPfの酸素プラズマ処理について検討 してきた。その結果、極短時

間のプラズマ処理で高い接着性が得られることがわかった。この場合の作用の 1つ として、

プラズマ処理による表面クリーエングが考えられる。一方、湿式の表面クリーエングとし

て溶媒による表面洗浄があげられる。そこで本研究では各種溶媒による洗浄処理が、PPf/

Alの はく離強度に及ぼす影響について検討 した。その結果、溶媒の種類によって接着強度

が異なること、および溶媒の溶解度パラメータが接着性と密接に関連 していることが明ら

かとなった。XPS、 AFM、 および接触角測定の結果、溶媒の種類による表面吸着物質や低分

子量PPに 対する洗浄効果の違いが大 きく影響しているものと考えられた。なお、溶媒によ

る表面クリーエングの効果はプラズマ処理には及ばなかった。

1 まえがき

接着性の向上を目的とした高分子表面、特にフ

ィルム表面の処理方法としては、数多くの方法が

知られており、例えば Table lの ように分類さ

れる。
1)

我々はこれまで、本来低接着性であるポリプロ

ピレンフイルム(PPf)の接着性を改善するために、

酸素プラズマ処理について検討 してきた。
2)そ

の結果、PPfを ある特定の条件下で処理すると、

アルミニウム蒸着膜 (Al)と の接着性が向上するこ

とが分かつた。

一方、PPな どのポリオレフィンの湿式処理とし

ては、古 くからクロム酸―硫酸などの薬品による

処理が知られている。
3)し かしながら、今日では

クロム酸などは使用できなくなっている。薬品処

理とともによく知られているのが溶媒燿理である。

HarmaRは 4)PP(成型品)を ベンゼンや各種クロロ

エチレン類で処理すると接着性が改善されること

を、また中尾ら5)はPP(シ ート)を ベンゼンある

いはヘキサンで処理すると、表面のエッチングが

起こることを報告している。

そこで本研究では各種溶媒による洗浄処理が、

アルミニウム蒸着ポリプロピレンフィルム

(PPf/Al)の はく離強度に及ぼす影響について検討

した。

Table l Surface treatrrlent of potymer

DRγ ρrocess rpbySiCar ttOJiFicariOり

discharge(COrOna,plasma)
lame
ozone
light(UV,X‐ ray,Iaser,γ ‐ray)

beam(electron,ion)
mechanical

胸唇丁proαtts rChe阿

'顕

′胴OJiFimtion)

chemical

solvent

vapor
primer,coupling

coating(mottOmer,polyme⇒
grafting

2実 験

PPf(未廷伸、25μ m、 二村化学工業 (株))を
室温で15時 間各種の溶媒 (特級またはスペクトル

測定用)に浸漬洗浄した後、自然乾燥あるいは真

空乾燥した。Al蒸着、およびPPf/Alの はく離強度

の測定は前報')に 準 じた。溶媒洗浄後のPPf表面

について、XPS(ULVAC―PHI,ESCA Mode1 5400)、
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AFM(TopoMetrix TIIX-2100,コ ンタクトモード)、

および水との接触角 (協和界面科学,CA― Z)を測

定した。

3結 果

3.1 溶媒洗浄の効果

未処理、および各種の溶媒で洗浄処理したPPf

表面の酸素量と接触角、およびそれぞれに対応す

るPPf/Alの はく離強度をTable 2に 示す。未処理、

および水以外の有機溶媒による洗浄処理では、駿

素は検出されなっかた。水洗浄後の表面には0/C=

0.8%の酸素が認められた。接触角は未処理、お

よび大部分の溶媒洗浄表面で101～ 102度であり、

変化は認められなかった。ただし、n―ヘキサンと

クロロホルムが104～ 105度 とやや高い値を、また

水は89度 と低い値を示した。

はく離強度は未処理が8N/mであるのに対 して、

溶媒洗浄で 1ま すべて高 くなる傾向にあった。溶媒

の種類によって増加の程度が異なり、 2つのグル

ープに分けられた。 とつは増加の幅の小さいメタ

プー‐ルやアセ トンなどで、12～ 20N/mの 間にあつ

た。もう一方はn_ヘ キサンやクロロホルムなどの

Table 2 Effect ofthe solvettt wttshing Of PP

film ott the peet stren9th of PPf/AI.

グループで、48～ 61N/mに まで増加した。これら

溶媒類 を使宜上 3つ に分けて考えた。すなわち

前者を溶媒類 A、 後者を溶媒類 Bと し、水を第

3の グループとした。

溶媒類Bでは、分析値にあまり大きな違いはみ

られなかったが、洗浄時に特徴的な現象が認めら

れた。すなわち、Bのいずれの溶媒においても、

乾燥時溶媒が表面から揮発する過程でフイルムが

変形する現象がみられた。ただし、乾燥後は元の

フィルムの形状に戻つた。このことから、溶媒中

でPPfあ るいはPPf表面が膨潤している可能性が考

えられた。溶媒類Bの接触角をみると、n― ヘキサ

ンとクロロホルムでやや大きくなつており、上記

の結果と関連があるのではないかと考えられる。

溶媒類Bの結果について意ま3.2でさらに考察する。

水洗浄ではA、 魯の有機溶媒法は異なる結果が

得られた。接触角が低下しぬれ性が向上したが、

‡まく離強度に大きな効果はみられなかった。プラ

ズマ処理などでは、一般に表面の極性が高くなる

と接着性が向上することから、水洗浄の場合は極

性化よりも親水化が起こったと考えられる。ただ

し、⑬/C=018%の酸素は高真空下でのXPS測 定によ

るものであり、吸着水分によるものとは考えにく

彰ヽ。

次に、Thle 3に 用いた各種溶媒の溶媒度パラ

メータ(SP)と 、その分散成分および極性成分の値

を示す。
6)ま た、SPと その溶媒で洗浄処理したPP

fの△をとのはく離強度の関係をF毬置。1に示す。図か

らも明らかなように19(MPa)1/2で、はく離強度が

大きく変化した。この臨界的な値は、PPの SP(文

献値)と 一致した。はく離強度が大きく増加した

溶媒類BのSPは 19以 下であり、一方、わずかの増

加にとどまった溶媒類Aお よび水のSPは、すべて

と9以上であつた。これらのことから、PPf表面に

対するAと Bの洗浄効果は明らかに異なると考え

られた。時にSPの /jhさ い溶媒類 Bでは、上述した

ようにPPfの膨潤が起こつている可能性が示唆さ

れており、溶媒によつてはPPの部分溶解が起こつ

たことも考えられる。なお、CHC13と MEKと では、

同じSP(19)を 有するにもかかわらず異なる結果が

得られた。この場合には極性成分 δ
pの

違いが大

きく影響しているものと思われる。

peel Strength

of pPf/AI

(N/m)

O/C
ratio

(atm.°/o)

Contact

angle

(deg.)

unwashed 8 n.d.1     102

VVater 18 0.8 89

MeO闘    増ワ

IPA       鵜5

A DM『     16
MEK    18
CIい Bzenzene20
aceto∩e    20

n.d

爵。d
n.d

n.d

n.d.

n.d

101

硝02
司04

10魂

102

101

THF
B n‐ hexane

CttCi3

toluene

48
56
59
61

開.d

n.d.

n.d.

n.d

101

105

104

102
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Table 3 Solubility parameter of soivents and PP film

Solubi“ ty Parameter solvent

δ ど δ '

(MPa)1/2

type
δ

Water 47.9 15,5 16.0

MeOH
DMF
IPA
acetone
Cl‐ Bzenzene
MEK

29.7

24.8

23.5
盪0.3

哺9.4

19,0

増5.司

司7。4
翻5,8

司5.5

穏9.0

翻6。O

12.3

哺3.7

6,1

電0,4

4.3

9,0

Ａ

Ａ

Ａ

Ａ

Ａ

Ａ

pPれ Im 19.④ 司9,0

GHCi3
TH『

toluene

n‐ hexane

報9.O

珂8。6
翻8.2

14.9

電7。8
16,8

18。 ③

硝4,9

3.1

5.7

1.4

0

B
B
B
B

δd:dispersive term, 
δ

p:polar term. (E.A.Grulke,Polymer Handbookt 1989).

150

――一―― P!aSma―■reated PPf一 ――一

(2)で も認められた。さらに(2)で はより大きい凸

部が認められ、新たな付着物ではないかと考えら

れた。 (3)、 (4)では(1)でみられた小さな四凸が

減つていた。 (5)、 (6)で は (3)、 (4)よ りさらに平

滑になっており、洗浄および膨潤の影響ではない

かと推定された。

ベンゼンやヘキサンはPPの 表面エッチングを

引き起こすことが報告されている。5)し かしなが

ら、今回の結果ではエッチング等顕著な変化は

認められなかった。この理由については不明で

あるが、PPの 分子量および分子量分布、あるい

は成形方法の違いなどが考えられる。

4考 察

以上の結果から、溶媒類Aお よびBに よる表面

変化をFig.8の ように考察した。

SPの大きい溶媒類Aでは、それらの溶解力から

考えて、PPf表面に存在する汚染物質や微量の添

加剤成分が除去されたために、はく離強度が幾分

上がった。ただし、SP力ηPの SPと は異なるために、

PP系 の成分、特に低分子フラクシヨンは溶出せず、

そのためはく離強度は12～ 20N/mに とどまったと

考えられる。

50

″こ
＼
Ｚ
　
ぃ〓

Ｐ
⑤
Ｃ
Ｏ
毎
の

一①
①
Ｌ Ｌ

憂
Ｏ

Ｏ
ｕ

〓
０
０
憂

Ｏ

、
〇
一“
ゝ
く″
（
）

20         30

Sotubility parameter,(MPa)1/2

Fig.l Relationship between solubility parameter of

washing sOivents and peei strength of PPf/AI

3.2 表面形態

PPf表面のSEM観察では明確な比較が困難であつ

たので、AFMに よる観察をおこなった。Fig。 2に溶

媒洗浄前後のPPf表面のAFM像 を示す。 (1)tよ 洗浄

前、 (2)は水洗浄後、(3)MEKと (4)メ タノール

は溶媒類Aの例、 (5)ク ロロホルムと(6)ト ルエン

は溶媒類Bの例である。

洗浄前 (1)でみられた表面の四凸は、水洗浄後

-4子 ―



nm 200 nm
10 μm

6μm

10 μm 10 μm

5μm
Oμm

(1)unwashed

5μm

Oμm

(2)VVateF ほ菌, 47a9]

Oμm

稽乳牌 鴛名朋

6μ耐 5 μrn

6 μm 5μ爾

Oμm Oμm Oμm

(3)MEK IA,19口 01 (4)MeOtt lA,29。 71

200n鵬
10 μm

5μm

10 μm 10 μm

5μm 5μm

Oμm Oμm O μrn

(5)CHCi3 1B,19.01 (6)totttene tB, 網8tO]

Fige2 AFM images of suttaces of PP fitrrl befoFe and afte「

soivent washing ISOiVent type, solubility pararTReterl

nm
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SPが 19以 下の溶媒類Bでは、PPの膨潤によると

思われるフィルムの一時的な変形が観察され、さ

らにはく離強度も増加した。Andre7)ら もPPfを ク

ロロホルムで処理するとAlと の接着性が向上する

ことを報告している。溶媒類Bでは表面の吸着・

付着物質はむろんのこと、低分子量PPの 一部が溶

出したことが考えられる。さらに膨潤から乾燥に

至る過程で、PP分子のセグメントが再配列するこ

とにより、表面を構成するPP分子がより高分子量

になったことも考えられる。

すなわち、Bでは低分子量のPPを も含んだ表面

クリーニングと、PP分子の再配列があいまって、

はく離強度が約50～ 60N/mま で高 くなったと考え

られる。

一方、水洗浄の場合はO/Cが増加し接触角のl_t

下がみられた。また、AFM像は洗浄前と同じかや

や粗になっており、すまく離強度も低かつた。した

がつて、水洗浄では表面に存在 した成分の洗浄除

去は進まず、むしろ親水性の成分が付着した可能

性が考えられる。

←_/C°
ntaminant

―
Low―MW PP

←一― H卜MW pP

一方、PPfに ごく短時間のプラズマ処理をほど

こすと、溶媒類 Bで洗浄した場合の約 2倍のはく

離強度が得られている。
2)プラズマによる表面ク

リーニング(dry prOcess)と 溶媒によるクリーニ

ング(wet prOcess)と では機構が異なる。Bに よ

る洗浄では主として高分子量のPP分子からなる表

面が出現する可能性が考えられる。一方、プラズ

マの場合、表面の低分子物質が除かれると同時に、

酸素官能基の導入が進むと考えられる。プラズマ

処理では、官能基が生成され表面の極性が大きく

なるため、溶媒洗浄に比べて効果が一段と大きく

なると考えられる。

通常、プラズマ処理においては表面クリーニン

グと官能基の生成とはほぼ同時に進行するが、

Andreら 7)は
、それら2つ の作用を分離できる可

能性について述べている。すなわち、彼らはPPf

をごく短時間でチッ素プラズマで処理 し、23msec

以内では官能基は導入されないが、接着性が向上

する領域を認り、これが表面クリーエングに起因

するものと推定している。

｀  4.ま とめ

ポリプロピレンフィルム(PPf)と アルミニウム

蒸着膜 (Al)と の接着性に対するPPfの溶媒による

洗浄効果を調べた。その結果、用いた溶媒の溶解

度パラメータ(SP)が大きく影響し、PPの SP(19)よ

り小さい溶媒でははく離強度の増加が認められた。

PPの SPよ り大きい溶媒では増加は小さかつた。

XPS、 AFM、 および接触角測定の結果、フイルム表

面に存在する吸着物質や低分子量のPPに対する溶

出効果が、溶媒の種類により異なるために、PPf/

Aと のはく離強度に差がでたと考えられた。また、

水洗浄では表面がやや親水化 したが、接着性はあ

まり向上しなかった。なお、溶媒による表面クリ

ーニングの効果はプラズマ処理には及ばなかった。
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(1)

A B

(2) (3)

Fig.3 Surface change of PP film

by soivent washing.

(1)befOre washing(unwaShed)。

(2)after Washing wtth sOivents A.

(3)after Washing wtth solvents B.
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ゾルーゲル法によるフォ トニクス材料の作製に関する研究 (第 2報 )

前川 昭
*・

河ヽ島 一男
キ・

Akira Maegawa・ Kazuo Kojima

あらまし 金属アルコキシ ドを出発原料とするプルーゲル法はセラミックスやガラスの低温合成 とともに、

通常の固相法では合成できない組成の材料の作製が可能である。また、ファイバー、膜、バルク体などの

さまざまな形状のセラミックスを作製できることもノルーグル法の大きな特徴の一つである。

一方、次世代の光通信時代を担 うフォ トニクス材料は、従来の方法では作製 しにくい組成のものが多く、

また高品位のものが必要である。そこで本研究はプルーグル法を用いて、フォ トニクス材料の一つである

希土頼元素含有ガラスのコーティング膜試料の作製を試みた。その結果、作製 したエルビクム含有ニオブ

酸化物ガラスのコーティング膜試料は昨年度のエルビウム含有タンタル酸化物ガラスの場合 と同じように

アップコンバージョン蛍光特性を持つことが分かつた。

1 まえがき

近年、光通信や光磁気記録などの光源 として、半導

体レーザーが使用され、改良が進められているが、波

長域は赤色が限界である。磁気記録などの高密度化の

ためにはより短波長の緑や青色で発振できることが必

要である。このため、安価な赤色の半導体レーザー光

を緑や青色に変換する方法に希土類元素のエルビウム

などのアップヨンバージョン蛍光を利用する方法があ

る。現在は、溶融法によるエァレビウムを含んだ酸化物

(テ ルル酸化物、グルマニウム酸化物など)やアン化

物ガラスの研究が主に行われている。 しかしながら、

重金属元素の酸化物は、低いフォノンエネルギーを持

ち、高いアップコンバージョン効率が期待されている

が、高い融′くゆえあまり研究されていない現状である。

そこで、比較的低温でこのような材料を合成できるプ

ルーグル法を用いて膜試料の作製を試み、エルビウム

含有タンタル酸化物について才ま報告 した。 1)さ らに、

今回はエルビウム含有ニオプ酸化物コーティング膜試

料について検討 した。

2 実験落濃

2。 1 試料の調製

(1)コーティング溶液の調製

原料はペンタエ トキシュオプ (Nb(③ C姻 9

5)と アセチルアセ トナ トエルビウム (Er(CH 3C
OCHCOC斑 3)9° 21120)を 用い、図 1の方法

で作製した。ペンタエ トキシタンタル 1モルに対して
エタノール (C21‐ISO風 )10モ ル、ジインプロピル

アミン ((isO― C3H7)2N H)と モルを混合 し、
ペンタエ トキシタンタル 1モルを公々に滴下し、 1時
間攪拌混合した。ここまでの操作 ,ま 、窒素で置換した

グロープボックス中で行つた。混合液を、グロープボ

ックスから出し、これに空気中で水 2.5モ ルをエタ

ノール 10モルで希釈 した溶液を徐々に滴下した。滴

下後アセチルアセ トナ トエルビウム 0。 olモルをエ

タノール 5モルに溶解 し、混合溶液に滴下し、 1時間

攪拌混合 した。

*技術第二科無機材料係

**立命館大学理工学部化学科

図-1 コーディング溶液の調製方法

(2)コ ーティング方法

得られた溶液をディップコーティング法を用いて、

0.5mm/融 inの速度で石英ガラス基板上にコー

ティングした。コーティング後、基板を乾燥器を用い、

7③ ℃で 10分関乾燥 した。乾燥後、電気炉で 500
℃で 10分闘コ半ティング膜を焼き付けた。この操作

を l③ 回繰 り返し、コーティング試料を得た。

(3)熱処理

終られた試料を所定の温度に調整 した電気炉で 1時

間熱処理をした。

盈.2 尭吸収スペク トルの測定

試料の光吸収スペク トルは自記分光光度計 (島津製

作所製、UV-220)を 用いて、 190nm～ 90
0nmま での範囲で測定した。

2.3 X線 回折パターンの測定

試料のX線回折パターンはX線回折装置 (ヅ ガク製、

RAD― B)を用いて、 2θ =59～ 80° の範囲で

測定した。

2,4 アップコンバージョン蛍光の測定

試料のアップコンバージョン蛍光を測定するために、

図 2の装置を用いて励起光 805nmで 測定した。
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1:Laser Control Unit

2:Laser Diodo(SONY SLD‐ 302V‐ 24)

3:Quartz Lons
4 1 Sample

5:Grating Monochromatof(NIKON O・ 250)

P h otom ulup“ er(HAMAMATSU R‐ 376)

Control unit

Amp‖ mer

Dighai Vommete「

:PeFSOnal Computer
11 :IR‐ cut Filter(C‐ 50S)

図-2 アップコンパージョン蛍光測定装置の概略

3 結果 およぴ考察

3。 1 コーティング溶液の調製
ペンタエ トキシエオプは加水分解速度が速いため、

エタノ半ルなどの通常の溶剤を用いた場合、大気中で

のコーティングで均質な膜を得ることはできない。こ

の問題を解決するため、ペンタエ トキシユオプの加水

分解速度を抑制する必要がある。前報
1)で

検討 したペ

ンタエ トキシタンタルの加水分解 と同様に種々の加水

分解抑制剤を検討 した。加水分解抑制剤 として、 2-
エ トキシエタノール (C2H50C2H40 FI)、 アセ ト

酢酸エテル (CHaCOCHCOOC zIIう 、アセチ

ルアセ トン (CHaCOCH2COCHう 、ジエタノ

ールアミン ((C2H40m)2N H)お よびジイツプ

ロピルアミンを検討 した。これ らの加水分解抑制剤の

うち、ジエタノールアミン、 2-メ トキシエタノール

およびアセ ト酢酸エチルを用いた場合には、プルは白

濁した。また、アセチルアセ トンを用いた場合には、

プルが淡黄色に着色 した。ジイツプロピルアミンを用

いた場合には、焼き付け後の着色もなく、透明な膜が

得られた。この結果から、今回の実験では加水分解抑

制剤はジイツプロピルアミンを用いることとした。

3.2 コーティング膜の熱処理による特性の変化

熱処理によるコーティング膜試料の外観は、 700
℃以下の熱処理では、熱処理前の試料 とほとんど変化

がみられず、透明であつた。 800℃ 以上の熱処理で
コーティング膜はやや白濁 し、熱処理温度が高くなる

ほど白濁化が進んだ。

熱処理 したコーティング膜試料の光吸収スペク トル

の変化を図 3に示 した。コーティング膜試料の光吸収

スペク トルは薄膜の干渉による波形を示 してお り、熱

処理により変化がみられ、膜の厚みや屈折率に変化が

あつたものと考えられる。また、 600℃ と700℃
の試料の光吸収スペク トルはほぼ同一であり、膜の厚

みや屈折率に大きな変イ監がないものと考えられる。一

方、 800℃ 、 900℃ で熱処理 した試料の光吸収ス

800    1000   1200   '400   1600   1800   2000

WaVG en船 /nm

6:

7:

8:

9:

10

之00    400    000

図-3`コ ーディング膜の光吸収スペクトルの熱処理による変化

ペク トルは、他の試料の光吸収スペク トル とは変化 し

てお り、白濁化のために紫外部吸収端の可視部ヘシフ

トしたと考えられる。

次にコーティング膜試料の熱処理によるX線回折パ

ターンの変化を図 4に示 した。今回のニオブ酸イヒ物の

コーティング膜は600℃ 以上で熱処理 したコーティ

ング膜試料のX線回折パターンに明瞭なピークが認め

られ、前報のタンタル酸化物のコーティング膜に
'色

べ

て低い温度の熱処理で結晶イ隆した。

20 40 50 ,0

20

図-4 コーティング膜のX線回折パターンの熱処理による変化

3。 3 國一ティンゲ鋏料めアップヨンパージョン

蛍光

アンプコンバ半ジョン蛍光と,ま 、Er alな どの希土

類イオンを含んだ物質 (結晶やガラス)カミ希土類イオ

ンのエネルギー蜂位を利用 して、 2つ以上の光子を効

率よく励起に関与させることで励起光波長より短い波

長で発光する現象で、 1959年 にBloombergen 4)に

よつて赤弊光検出の手段 として提案 され、 1966年
にAuze15)ら によつて、Yb3+_ErЭ 十

含有酸化物ガ

ラスで初めて観測された。 2光子が励起に関与してい

る場合のアップコンバージョン機構のモデルを図 5に

示した。二段吸収 (励起状態吸収)、 励起イオン間の
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エネルギー伝達、協力増感、 2光子吸収があるがこの

過程のうち、三段吸収 と励起イオン間のエネルギー伝

達が主要な機構 と考えられる。

045

0.4

0.35

103

薫

0,1

00S

0

↑
１
＞
り
に
出
〓
］

イ

Ⅲ/Hア

協力増醸    二光子吸収

アップコンパージョン蛍光機構のモデル図

アップコンパージョン蛍光は、近赤外半導体 レーザ
ーの短波長変換に利用できるので盛んに研究されてい

る。Er3+はそのエネルギー準位のために、 1500
nm、 980nm、 800nm、 650nmと いった、

半導体レーザーの波長に一致 した吸収バン ドを持つて

いる。発光始準位 とその下の準位 とのエネルギーギャ

ンプがある程度大きく放射緩和が可能であり、発光が

青紫 (410nm)、 緑 (525、 550nm)、 赤

(660nm)と 可視域にみられる特徴がある。図 6

にS05nm半 導体レーザー励起によるEr3め ァッ

プコンバージョン蛍光機構を示 した。

30

300 550 mo
Wavolengh′ mm

660 700

図-7.900℃ 熱処理コーティング膜のアップコンパージョン蛍光

4 まとめ

1.エルビウム含有ニオブ酸化物の薄膜が作製でき

た。

2.纂処理により、薄膜では600℃以上で結晶化

が起こつた。

3.前報
1)のエルビウム含有タンタル酸化物薄膜と

ともにエルビウム含有ニオブ酸化物薄膜においてもア

ンプコンバージョン蛍光が観測された。
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図-6.Era十 のエネルギー準位とアップコンパージョン蛍光

ヨーティング試料のアップコンバージョン蛍光は、

熱処理前や 800℃ までの熱処理試料では観測されな

かった。 900℃ で熱処理された試料では、図 7に示

したように緑色の蛍光 (525, 550nm)が 観測

された。この蛍光は、前報
1)で

報告 した加熱 したタン

タル酸化物のコーティング膜試料のアンプコンバージ

ョン蛍光と同様のパターンを示 していた。前報のエル

ビウム含有タンタアレ酸化物 と今回のエルビウム含有ニ

オブ酸化物のコーティング膜試料での結果から、一部

結晶化ガラス状態では、酸化物でも大きな蛍光強度を

持つ材料が得られる可能性を示 したものと考えられる。

Ｅ

Ｅ
ｏ
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せ
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水質浄化用ゼオライト系 多孔 質材料の実用化研究
(滋賀の新しい産業づくり推進事業プロジェクト研究)

前 川  昭
*・

松 川  進
群

Akira Maegawa,Susumu Matsukawa

あ らま し :ゼ オライ トはアル ミノケイ酸塩化合物で、その機能は吸着、イオン交換、触媒 と多

くの機能 を持っている。その中のイオン交換は陽イオンの交換反応であ り、陰イオンを交換する

ことはで きないが、その陽イオンをリン酸イオンと難溶性塩を形成する陽イオンにイオン交換す

れば、 リン酸イオンの吸着除去が可能である。昨年度までに本研究は、この陽イオン交換ゼオラ

イ トと琵琶湖底質を使用 して琵琶湖の富栄養化の原因物質であるリン酸イオンやアンモニアイオ

ンを除去する材料を開発した。本年度は開発 した材料の リン酸イオンの吸着時の他のイオンの影

響や吸着時の温度変化による吸者量の変化など、環境 中での使用時の脱着特性を明 らかにした。

1 ま え が き

近 年 、 機 能 性 材 料 の 開 発 が 盛 ん に 行 わ れ
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検
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鉄
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ヽ
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換
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。
で

ヽ
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オ
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イ
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作
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に

鉄
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一
一
一
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＊
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ヽ
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対
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ヽ
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オ
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の
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か

工
備

去

活 性 炭 な

図 1

砕 し た 大 谷 石 50gに
の 塩

く 卒P

し 、

素 イ

を 用

4時
交 換

に し

O O
晩 静

留 水

く な

、 ろ

。 乾

を 乳

化

し

ろ

オ

ヤ`

間

ゼ

た

鉄

た

過

ン

て

乾

オ

溶

後

物

力竜

確

燥

ラ

液

を

で

認

し

イ

5

蒸

な

し

た

ト

父

ン

の

交

オ

ト

を

換

交

吸

換
ン

を

振

ゼ オ ラ イ トの 作 製

換 に よ る ゼ オ ラ イ ト

着 特 性 を 検 討 す る た

ゼ オ ラ イ トを 調 整 し

交 換 ゼ オ ラ イ トの 調

示 す 。 天 然 ゼ オ ラ イ

動 ミル を 用 い て 3分

2。 2 鉄 担 持 処 理 ゼ オ ラ イ ト試 料 の 作 製

ま た 前 報
1)で

報 告 し た よ う に 、 こ の ま

ま の 鉄 イ オ ン 交 換 ゼ オ ラ イ トで は 、 リ ン

酸 イ オ ン の 吸 着 量 は 低 く 、 実 用 的 で な い
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1

し て い る 過

態 で 乾 燥 し

オ ン 吸 着 量

、 そ の ま ま の 状

と し、 リ ン 酸 イ

め

と

た

や

】
】
せ

り

る

さ

取

す

加

を

用

増

程

使

を

イ ト多 孔 買 成 形 体 の 作 製

鉄 イ オ ン 交 換 ゼ オ ラ イ トを

3 各 pHに お け る鉄 イ
トの リン酸 イオ ン脱 着 率

pHで リ ン 酸

告 し た 。 そ こ

イ オ ン の 脱 着

戯 と 、 脱 着 試 験 後

た 脱 着 量 か ら 計 算

4 共 存 陰 イオ ン に よ る リン酸 イオ ン吸 潜
率 へ の 影 響

に は
存 在

5
pH

図 2 各 pHに お け る 鉄 イ オ ン 交 換 ゼ オ ラ

イ トの リ ン 酸 イ オ ン 脱 若 率 の 変 化

100

0
101

濃度 Fn g /1)

図 3 共 存 陰 イ オ ン に よ る リ ン 酸 イ オ ン

吸 着 率 へ の 影 響

（
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ヽ
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に
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湖
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２
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Ｈ
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Ｈ
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Ｈ
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検
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／
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鉄
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Ｈ
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ｐ
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ど
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Ｈ
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ｐ
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Ｓ
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塩
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／
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ｇ
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Ｏ
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Ｏ
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濃
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酸
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5 吸 脱 着 前 後 の 鉄 イオ ン交 換 ゼ オ ライト
の XRDパ タ ー ンの 変 化

o:シ ャプテロル

'寿

葛

図 4 吸 脱 着 前 後 の 鉄 イ オ ン 交 換

ゼ オ ラ イ トの X線 回 折 パ ター ン

よ る リン酸 イオ ン 吸 着 率 の 変 化

と か ら鉄 イ

イ オ ン 吸 着
っ た 。

30

水温 (℃ )

図 5
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存

の

共

上

の

以

ｌ

１

／

／
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Ｏ
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Ｏ

Ｏ

Ｏ
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２
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２
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５
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鉄
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Ｏ

オ

ラ

ー

イ

ォ

，
酸

ゼ

７

ン
換

片
り

交

４

の

ン

を

１

オ

Ｈ
／

イ

ｐ

ｇ
鉄

で

ｍ
に

液

５

１

衝
　
・
ｍ

緩

Ｏ

Ｏ

。
た

Ｏ

た

し

２

し
整

液

討

調

溶

検

に

ン

下

通

イ

着

。

低

ヽ
鉄

吸

た

を

ら

は

ン

つ

率

か

で

オ

か

着

果

度

イ

わ

吸

結

濃

酸
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ラ
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０
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２

て
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と
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せ

の

ン
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で

さ

常
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に
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一　
　
２

液

　

０

ろ
　
　
１

ヽ
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Ｋ
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一

て
　
　
Ｓ
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。
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５

た

酸

４

し

ン

・
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Ｏ
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率
　
ヽ
酸

イ

着

ど

ン

鉄

吸

ほ

リ

ら
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る

ヽ

か

オ

な

た
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イ
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Ｈ
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Ｏ
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Ｈ
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換
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ヽ
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(孔 径

吸 着 率 は 吸 着 試 験 後 の-46で 測 定 し、

こ のろ 液 の 濃 度 の 減 少 量 か ら計 算 し た 。

後 メ ン プ ラ ン フ ィ ル タ ー静 置 し 、
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０
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吸
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高圧 下での酵素反応 を応用 した機能性食 品素材・ 医薬 品材料 の開発

―実験結果解析用酵素反応速度式の誘導一

松  本   正 中

Tadashi Wtttsunoto

要 旨 平成 6～ 7年度の研究においてプタ膵臓 α―アミラーゼ(PPAlを 高静水圧下でマル トオ リゴ

糖およびアミロースに反応 させたところ、マル トヘキサオース(G6)、 マル トヘプタオース(Gりおよ

びアミロースを基質 とした場合は、圧力の増BIIに より生成物組成が変化するとい う興味深い結果が

得 られた。これ らの実験結果を理論的に解析 し、種々の酵素にも適用 し実用化を図るために、酵素

基質複合体が 2種以上生成 し、しかも酵素が経時的に変性 していく過程やマルチプルアタンクを伴

う反応過程を反応速度式 として誘導することを試みた。

1 は じめに

来るべき高齢化社会において、我々みんなが幸福な

生活を送るためには健康であることが欠かせない。そ

して、高齢でも健康を維持するには日常の食生活が特

に重要で、厚生省が推奨する一 日30種以上の食晶を倹

し、種々の機能性成分を摂取することが慾要である。

すなわち、高齢化社会においては食品の一次機能 (栄

養源 としての機能)も重要で励るが、二次機能 (体調

節機能)が特に重要に殺ると考えもれる。また、高齢

化社会において 1ま、険べるとい う薬 しみを満喫するた

めにも二茨機能 (美味しさの機講)が重要筆こなる場合

も多々ある。これ ら、二次、二次機能を充実 させた新

しい食晶を開発するためには、新 しい機能を持つた素

材の開発や従来蘭価なため使用 し難かつた蒸材を安価

に製造するための技術開発が愁要であり、今後、これ

ら機能性食品窯材の製造 と新規物便の開発の必要性すま

益々高まるものと考えられる。そこで、本事業とこ浦い

ては高圧下での鰺素反応 ≧い う新 しい技術を声J嬬 して、

機能性盈品素材や医薬品原料の製造方法 と新規物質の

創製技術の開発を目的に研究を実施 している。

筆者 らは、以前より高圧下で酵兼反応を行えば酵素

分子や酵素基質複合体が歴力により影響を受ける結果、

常圧下の反応 とは異なった生成物や生成物組成になる

ので1ま ないかと考え、圧力 1こ よる酵窯の特異性や能率

の変換を目的に検討を行っている。 もし、圧力に

より生成物が変化するのであれば、常圧下で得 られな

いような機能性を持った新規物愛の製造が期待でき、

生成物の組成が変化するのであれば圧力により有用な

物質の方を優先的に製造することが可能になる。

平成 6～ 7年度の研究においてプタ膵臓 α―アミラ

拳ゼ(PPAJを 高静水圧下でマル トオジゴ糖およびア ミ

ロースに反応 させた溢ころ、マル トヘキサオース(G6)、

マル トヘプタオース∝7)お よびア ミロースを基質 とし

た場合 ,ま 、圧力の増加により生成物組成が変化すると

い う興味深い結果が得 ら崩た。

これ らの実験結果を理論飴に解析 し、種々の酵素に

も適用 し案燻化を図るため 1こ とま、酵兼基質複合体が 2

種以上生成 し、しかも辞素が経時鶴に変性 していく過

程やマルチプルアタックを伴 う反応過程を反応速度式

として表現する惑要がある。 しかし、騨素反応速度に

歴力を導入 した研究は過去に 2～ 8」llであり、種々の

文献を調査したが、 うまく合致する反応速度式は見い

だせなかった。そこで、本年度イま研究結果の解析に必

要な反応邁度式を誘導 し、誘導 された速度式から萬圧

下の醸素反応を考察 したので報告する。

2 反盛速度武の誘導

ここで ,ま鰺窯としてpPAを想定 し、基質結合過程 1

段階、加水分解過程 1段階のミハエ ジスーメンテン型

で反応は進行するものとし、変性反応は二状態転移に

よるものとして式の誘導を行つた。また、反応中は

岡]o≪ ES]の 条件が常に成立 しているものとした。

それぞれの記号のノーテーションは次のとお りである。

田]。  :全酵素濃度 (酵素初濃度 )

隠N]:未変性酵素濃度 , 岡D]:変性酵素濃度

EES],EESll,EES2]… :ES複合体の濃度

ES]:基質濃度
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Xx :ESxが 生成する反応の平衡定数

力十x, 乃=:ESxが生成する正反応 と逆反応の速度定数

力catx:グ ルコシド結合が分解される真の速度定数

乃D:変性反応の速度定数

力N:再生反応の速度定数

酵素種の録存則 と、反応の初期における田Sl],EES2]

の定常状態近似より速度式を誘導すると次のようにな

る。

Fig。1 基本的な酵素反応式

酵素種の保存則と、反応の初期における岡S]の 定常

状態近似より、速度式を誘導すると次の逆お りとなる。

2,1 基本的なミカエ リスーメンテン型酵素反応

E tt S琴
〒戸

垂ESど些生>E tt P

IE〕0=EEE+[ESュ (1-り

d[ES]/d′ =た+1[E][S]

―
(猛1+た敵)[ES]=0 (1-2)

[E][S]=を J十 生生=k協  $_2り
[ES]     資II

回=鵠 呻
囲=瑞 件の
呵司=鞘 い

K% 膨α″
拶 E+pl

IE10〒 IE]十 LESlュ
+極 ES2]

d[ESl]/d′ =た+l[EИS]

…征1+塩 )[ESl彗 =0

d[ES2]/d♂ 華た千2[EIS]
~(た

-2+た並)と
ES2]=0

(2-1)

(2-2)

(2-3)

(2-2′ )

(2-3′ )

聞 =摯鶏

鍵 =等鶏

_継 t邑患0患S]
ゾ1=1鍼 [ESI]

V2=た鶴鬱極ES2魯

臨 u臨 2

嵐協l十 遠協2

_織 志E患0ほ
SO

+[S§

(2-4)

(2-5)
魅 l焔 2

嵐協1半 嵐挽2

+極 S∃

為〉〉[S] : [E])〉IES]

フ=(牝 /k協)[E101S10-6)

ん ((IS] : [E]((懸ES]

ッ=亀 tE10(1-7)

2.2 2種 の酵素基質複合体を生成し2つの経路で

反応が進行する場合の反応速度式

2,3n種の電S複合体を生成する場合の反応速度式

(ぬ種のES複合体を形成し、拾の内のm種から生

成物が生成する場合)

2。2に おいては、シンプルなスタイルとして目的と

する2種のES複合体のみに着 国して式を誘導した。

ここでは、考えられる全でのES複合体にまで拡張し

て式を誘導した。kc… 1≠ 0な ら生産蜘結合様式であ

ESl

lヶ

KE tt S

ES2 4E+P2

Fig。 4 n種のES複合体を生成する酵素反応式

鞠
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り、kcati=0な ら非生産的結合様式となる。広海ら

のサプサイ ト理論によれば、触媒部位を跨いでしまえ

ば、切断される真の速度定数は結合様式に依存しない

ので生産的結合様式ではkc.il=cOn説 となる。

酵素種の保存則と、反応の初期における田Sl]の定

常状態近似より速度式を誘導すると次のようになる。

以上の誘導式より次のことが言える。

①最大速度 (分子活性)、 みかけのKmと も単独のES

複合体のみを想定した場合 (他 のKmを無限大に想定)

の

倍となる。

②任意の生産的ES複合体について見ると、 (圧力等

の変化により)目 的としている生成物を生成するES

複合体が生成されやすく (Kと が小さく)なればその

反応速度は速くなるし、生成されにくく (KHが大き

く)なればその反応速度は遅くなる。

③lS]≫ min胤 Jの反応条件においては、他の任意のES

複合体 (非生産的も含む)が生成されやすく (胤が

小さく)なれば目的としている生成物の反応速度は遅

くなるし、他のES複合体が生成されにくくなれば目

的としている生成物の反応速度は速くなる。

④lS]≪ mili Kn,の反応条件においては、他のES複合

体の解離定数の変化は目的としている生成物の反応速

度に影響を及ぽさない。

⑤任意の 2つの生産的な経路の速度比はG-8)式 とな

り、切断過程の速度は酵素基質複合体の結合状態に依

存しない (サプサイ ト理論)と すると13-9)式 が得ら

れる。

石滋u々

X離″Π
画

男Σ

向[E10=IE]+[ESI]+[ES2]+~~~+[ES″
d[ES,]/dr=生r[EIS]― に `+亀 )[ES,]=

[EIS]=焔{ESl]=為2[ES2]=

Π廟

Π 為 zl

+任S]

(3-4)

≦minム効
ブ=1

]。 一り

0 (3-2)

(3-5)

―― =れ,IES,]=― ―=為И
[ES“ ](3-9

Ｗ

Ｌ

ん

ｔ
κ耐 ′《協 ,

E10[S]

ッ!=たはィ[ES,]=

″Σ

‐・‐

用Σ

血

KBI
″Π κ肱

を‐1

亀
`

[EloES]

+lS]K加

ここで、

”Σ

悧

Σ
′は1

Π KMzl

Π為そKBI

( ″喜1

であるから、ls]>航m胤 Jの場合

田娩
た=1

Ы(暮|)1取 νb_鎌嵐協a

ツa 塩為 b

ッb_丞協a

νa   ttb

(3-8)

(3-9)
た
κ

側 Π為″KttF

路 =

瞳刺海JΣ
J=l

になる。 また [s]≪ min K重
'の

場合は

亀れ
t ]

2B変性反応を伴 う場合の速度式 (1)

(遊離酵素のみが変性する場合 )

酵素種の保存貝Uと 園NS]の定常状態近似より

反応速度式を誘導すると次のようになる。

脚]0。一の

恥 E (3--7)

になり、他のES複合体の影響は受けなくなる。

((1-6)式 と同じになる。)

「
圏
ゴ

ａ
じ

ｒ
目
Ｌ

」X3″ュ

-6ユ ー

触司ん



ッ=″ tェ [ENS]=!与孝[ENIS]

ED

力は卜10[S]

氣房
(た
N ttD+各 IS〕

×

|た

N+ξ
tti奇【可

exP(―
(た

N+″D+≒
矛IS)r}I

持回OIS]

Fig.6遊離酵素のみが変性する酵素反応式

[E10=[EN]+[ED]+[ENS](4-り
dEENS]/d′ =たJ[ENIS]― に 1+たこ)[ENS]=0(4-動

1+婦・lSl

×
Iた

N+ラと
'fliexp(―

(た
N+たつ+;キ IS〕

″
}I (4-5)

牌 =等=“埼

園N]の経時変化は

[EN]=

dEENydど =た NIED]―
‐た

っ[EN]

一 々.EENIS]十 (たJ+た Ш )IENSI

=た NEED3-‐ たDIENa

=た N(IEl。 ―
[EN]― [ENSl)一

たDttEN]

=た NtttO~[EN魯 一

去
[EhTIS〕

一 たDEEN]

=たN脚比
~(た

N+たD+畜
芳拶)廷

ENユ  (4-3)

EN+S目
葡芦

起逮ENS翌堕生硝
"EN tt P

ぷ
|1魅

EDS

Fig,7 ES複合体のみが変性する酵素反応式

[E]。 =極ふ ]+[ENS]+[EDS](5-1)
dIEN]/dど =一たコ極

EN][SE+(た .+た m)[ENSヨ =0(5-2)

与岳」と言|=とニデ:生4鑑

“
め

酵素種の保存貝Jと 園N]の定常状態近似より次のとお

り反応速度式は誘導できるゅ

4.5変性反応を伴 う場合の速度式(2)

(ES複合体のみが変性する場合)

園NS3の経時変化は

越
と
ENS]/d彦 =たコ[ENttS]

―
(た 1+た cat十 たD)[巨涌S]十 たNEEDSユ

=たNEEDSユ ー たD[ENS]

轟 んN(IE10-― [EN・ョ
ー
[ENS])― たDttENrs]

たN 陣10-
鍮

al

t=0の とき EEN]=岡 ]置甑7係m+ES])に より(4-3)式の

微分方程式を解くと

IE10

カN+猛 +毎神1

為

eXp十一
(た
N+たD+≒

孝tS'′
}i (4-4)

×

たN+
|

になり、生成物 Pの生成速度 vは最終的には-5)式の

とおり得られる。

( 側
こと薇S]― [ENS

~た
D[至 S`]
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[ENS]=

t=oの とき EEN卜 園]OISyl航1+lS])に より(}‐ 3)式の

微分方程式を解くと

IEIO

N々+κD+た N
K協

側

生成物 Pの生成速度 vは

フ=た tat[ENS曇

たは籐監
K牌

たN+たD+たN
圃

t=0におけるEENS]の 定常状態近似より

d[ENS1/dr=た .[EN・ IS]― (力.+力建光
ENSl=0(6-2)

澄なり、園N]、 膠NS」の経時変化は

dttEN]/d彦 =た NほED晉 一 たDttEN]

―たコほ重薇正嘲+(た.+たぬ)こ
ENS](6-3)

dttENS∃
/d彦 =々NほEDS]―いたDほENS雲

+た.極 ENttS彗 ―
(々.+たm)[ENS避 (6-4)

滋なる。

ここで、G-3)+0-4)を 実行 し 区N]+EENS]=N、

瞬D]十 EEDS]=つ とおくと

d(患EN騒 +極ENS])/dす

歳 たN(極ED§ +ヒEDSa)~そ D([EN彗 +[ENSI) (6-5)

d脚7dど
幸撫D一 たD評  (6-5り

となるぃ

16-ぽ)式をt驚 0の とき評=園]oの 条件により解くと

縁
EN§ +極 ENS馨

２
一

６

れ〓帆一亀
醐一囲４

一

１

チ卸
Ｎ

た＋
Ｄ

た

．
　

十
Ｎ

カ

ｒ

ｉ

ｔ

く

一

ｒ

ｌ

く

―

鼈呻硼一蠅
十た×

×
|を

N+鵜 eXpt―
(た

N+たD+たN::寺〕rll

窒歳 隅

織 羽
×

tた

N十
二ご存甘与:ほ

expt―
(た

N+たD+たNttFII (5-5)

2.6変惟反応を伴 う場合の速度式 $)

(遊離酵素馬ES複合体盈も変性するが、変性 。再

生の速度定数が両者で同じ場合)

ん十ゴ
ENS逸螢拶 EN+pEN tt S ~み

ダ

(6-6)

(6-1)、 C6-2')を連立 して鐸き、(6-6)式 を代入すると

=厩
:こ峰正許

孫十施eXp{― (ふ
十あ

)√ }患

呵l・

D 呵陣
ツ=標

与予幸
:〔悪

CEN丑
+廷ENS幹

=ど竺二重雖
,ど子学&寺マ漂尊身看|二

生塑』↓(6-7)
Fig.8遊離酵素、ES複合体が同じ速度定数で

変性 。再竺する酵素反応式

酵素種の保存Rllよ り

EDSED

が得られる。

ここで、別の考え方 として、酵素分子の未変性系

ばatiVe syttemlと 変性系①enature systemJを 考え、未

変性系において通常の酵素反応が起こるとして、速度

式を誘導するこ溢もできる。
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この方法では (遊離酵素十ES複合体)が一組の変

性・再生の速度定数を持つことになるが、これは遊離

酵素とES複合体が別々に同じ速度定数で変性 。再生

を行 うことと同じになる。

Natve wstem    EN
た+F

E+S 再市戸
垂 ES 4E+P

馳 ,9未変性系、変性系の考えを導入した鰺素反応式

未変性系においては基本的な酵素反応であり、最初

に2.1で 取り扱った速度式(1-5)式 と同様にo-8)式の

ようになる。ただし(1-9におけるEE]。 を、ここでは

ある時間における全未変性酵素濃度EEN]と した。

た。attENIIS]

2.8変性反応を伴う反応速度式 3種についての考察

①遊離酵素のみが変性するとして誘導した(4-5)式は

遊離酵素が主に存在する反応条件、すなわち

Km》 lS]の反応条件でよく合致すると考えられる。

この条件では

あ
痒     り

となり、6-71式を同条件においた式と一致する。

ν=たcat[ES]= 塩+極S]

一方、区N]の経時変化は全くシンプルに16-9)の微

分方程式を、t=oの時臣N]=EE]。 の条件により解くこ

とにより16-10)に なり、これをo-8)に代入することに

より全体の速度式(6-11)式 は誘導できる。

これは、16-71と 全く同じ式であることがわかる。

d[EN]/d′ 重 たN[ED]―
いたD[EN] (6-9)

②ES複合体のみが変性するとして誘導したo-51式は

ES複合体が主に存在する反応条件、すなわち

Km《 lS]の 反応条件でよく合致すると考えられる。

この条件では

たctttE]OI々 Nキ たDeXpl_(偽 +たD)チ }1
(5-5′ )

偽 +たD

となり、(6-り式を同条件においた式と一致する。

③通常、酵兼反応実験では K融≫lS]あ るいはKm≪ 〔S]

の条件が選択される。これらの条件で子ま①,②のよ

うに遊離酵素、ES襖合体が同じ変性 。再生の速度

定数を持つと考えて誘導した鱒-7)式 と近似的に一

致する。実際に同じ速度定数を持つ場合は曽然

⑮-7)式が正しい速度式となる。

ふ+あexp(―
(ふ

+あ
)と )

(6-7)

ソ =

(6-8)

(6‐

-10)

れ,どこE]0[
フ =

を観Π綸

Ж協キ 凧 +施
)

1。 [S]

極S

[EN]=〓
 t正

;10

ふ +施

Xiふ +ん)exp(―
(旅

+たD)才
}〕

2.9蔵種のES複合体を生成し、変性反応を伴 う酵素

反応の一般的な速度式

変性反応の一般的な速度式としてo-7)式を採用す

ると、n種のES複合体を生成する酵素反応の一般的な

速度式G-4)式 と組み合わせることにより、濾 のES

複合体を生成し変性反応を伴 う酵素反応の一般的な速

度式として次の式を得る。

ル″
[EN・IS]

K冴 + S

た∽r[E]。
[S]tふ

十魅eXp(―
(ふ
十

'仏

)ォ )1

ツ =

田飾

(暮 |)

十こS]

Σ

WStem ED
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(k協
十

[S])(ふ
+施

)

(6-11) ツJ=

Σ瞼司漁
X  呻



2.10マ ルチプルアタックを伴 う酵素反応(1):

(マルチプルアタック時の生成物は 1種 )

通常の酵素反応では酵素基質複合体を形成 したのち、

触媒反応 (切断反応)が起これば、 2つの生成物は共

に酵素から離脱し、 1回の酵素反応を終える。マルチ

プルアタックとは、一方の生成物が酵素から離脱せず

にそのまま残 り、酵素基質複合体のまま少し形態を変

えて (生産的な結合様式に)どんどん切断反応を繰り

返していく反応のことであり、ng。 11の ように表現す

ることができる。

E+Si岳
IES 1と4ES2と略ES3と4………!蜜>ES辞4EttL

が得られる。

2。11マルチプルアタックを伴 う酵索反応c):

マルチプルアタンク時の生成物が 2種

マルチプルアタックを伴い、この際の生成物が 2種の

場合の速度式はFig.12の 反応式を基に誘導することが

できる。

抑 鰐 呻
7Ps=可 ES2]+生

[ES3]+牝 [ES4]十 一 ―
― 立 ェ[ESn]

PL

Fig,12 2種の生成物を生成するマルチプルアタック

を伴 う酵素反応式

ここにおけるES4徹≠0)は加水分解反応の起こった

直後のES複合体 (2。 10の場合 とは少 し違 う)であり、

エネルギー的に不安定なためす ぐに生産的結合様式で

あるES.1,ESa2に変化する。すなわち、EESn]=0

徹≠0)と 見なして差 し支えない。

そこで、酵索種の保存則より

μЙ=とE]+IESI]+[ES2嘔 +[ES盟
]

+[ES31]+IES32ユ +― 一―+[ESnl]+[ESn2]

〓
[E]キ [ES咽 十

Σ ([ESを嘔
十

[ESを
2])(11-1)

た‐2

ESal,ESa2の定常状態近似より

d[ESnvdす =生1[ESn]一 位 1+塩∋[ESn咽 =00卜 2)

d[ESa2]/d′ =猛2[ESュ ]― (■2+■工)[ESa2]=0 (1ユ ーπ

[ESl]=
与岡0同

(10-8)

争十卜]

+
Ps

Ps:a‐ 1

Fig,11 マルチプルアタックを伴 う鰺素反応式

酵素種の保存則より

[E]0=ほ E]十
[ESI]十 [ES2]キ [ES3]十

一 一 ―

十[ESna=ほE]+透EttESを ]  (10-1)
ョ々よ

ESl～ ES.の定常状態近似より

d[ES咽/静 =た十O[E][Sュ ー
徹 Ⅲ +たШttES咀 =O oO― り

dEES2]/dr=た cH[ESI]― たtat[ES2]=0 (10-3)

d[ES3]/dr=た tattES2]― たは[ES3]=0 (10-4)

d[ESn]/働 =亀 EESn■ ]―
たぬ[ESa]=000-9

(10-2)式より

十

PL

PL:2

+
Ps

キ
Ps

キ

Ｐ
ｓ‐
＋

Ｅ

＋

Ｐｓ２

肋一　　　脇↓
艶

脇
一
　
　
脇
一

＞

　
　
　
ワ撤Ｅ

牌=等 =塩 呻
(10-3)～ (10-5)式 より

[ESI]=[ES2]=[ES3]=――……[ES卜 咽=[ES″]

。・.Σ
[ES打]=η[ES咽 (lo-7)

″‐1
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(10-1)に (lo-7)を代入 し、(lo… 2り と連立して解くと



謡=等 =廟 与陥 圏0回
ツ1=たσ″Σ[ES″咀=粍″(測

-1)
たH2 墾写空キ岡

(11-2′ )

(11-3′ )

(H-7)

(1と …8)

等+圃
(11-10)

1 鷲
"I

極ESu]

懸ESn2B
=生埜重 =為 2

た+2

輝〒1 癒ω′ム:滅 2

刀 K滅十X協2
膵比厠

また、電Sl～ES4の定常状態近似より

dttES呵″譲 鼠た+0極 Eヨ
ES丑

―
(た_e+た軽XESI穏 =0(11-4)

dttES2盈歳滋察たc4【ES咽 +た.騒ES2咽 +た _2ほES2軽

一狩+l極ES姻 ―た+2懸ES2畿 =0(11-5)

§儀
ESnd//d√ 霊舟饉極

ES像 _り 1葛 +た。猛
ES(n_lJ2避 +た _1廷ES耐甍

十た
2廷

ESm2穏 ~狩
Ⅲl怪ESA磯 ~た

+2怪 ESn避 =0(Ik-6)

以上の式をそれぞれ整理すると

ヅ 2=娩 ″ 匝EttES″
2毯 選 た翻 (濡

-1)

″歯2

齋κ脚1+嵐:"2

墾身空半蠅

∵豫銑園!騨

iOtSと

(1喜 -11)

墾与生十圃

牌=等 =鍮 呻
が得られるc

こ通で、露つの速度の比は

ν 2/∇ l選 嵐挽ギ撫協2 -一 … 一 ~(11~生 2)

のよう(こ 2種のES襖合体の解離定数の比となること

がわ力ゝる。
‐

2.餓 マルチプルプタプタを伴 う麟素反応磐|

マルチプルアダック時の生成物が 8種

決に、マルチプルアタックの際の色成物が 8種の場合

の遺度式を誘導する。こ漁感k2。ととの 2種 澄場合 と全

員同様に誘導することができる争

急
酪

娼
巌

錘
BS飢

霞
キ

懸
ES握

轟 Qと 一坤

懲
邑心
・

→ 螺
キ

懸
ES← ■ン馨

喜
極
ESュ

咽
+魅ES虚

§ ol― い

となる。

(11-1),(≧批―ど)、 (と 盛-5'),(1≧ ―ば)を連立させて解く造

剛 ◆
温

奪ζ宇
患E翫碧

+感E翫患
キ働―り饉

電駒
嘔

+極ES輔

憲

尋
ご『

極
ES嘔 ■開

l_ESl碧

継
E島阿

嘔
+愁ESИ 2毯 彗

患
ES嘔

_鮮〕0圃 _
島0+襲甥

与回0回 酔SttE罰塩馳可購範購…
等+圃

…賤 ⅢElξ
4専〔‡‡|‡:‡iヤ

通十盈
また、1-2り ,(1と…3')よ り

極ESれ咽+懸ESn2藝 =!螢牝きぞ
些生極ESA咀 風g.13 3種の生成物を生成するマル女プルプタメ

クを伴 う酵素反応式

ここにおけるESa徹≠0)1ま珈水分解反応の起こつた

直後のES複合体であり、エネ /X/平―的に不安定なた
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造な い、

(11-9)



めすぐに生産的結合様式であるESHl,ESa2,ES島 3に

変化する。すなわち、EESa]=O Cn≠ o)と 見なして差 し

支えない。

酵素種の保存則より

膵祐=[El+臣翫二十[E助ュ+EESヵ懇
十
こ
ES2Ⅲ

[E儀卜 [E説
2ヨ +猛E説 3尋 キ

ーーーキ
[ESnl]十 [ESn21+EESn3§

=側中 嘲堪 C邸中 囲 中 醜⊃

極ESn彗 =
涯ESal穏

同 O=骨 [E翫]+[E罰]十 ● ―りCESttHES″ ]十 [ES勢ひ

=骨 [E前1+″[E翫l o2-め

[E飾 ]十 [ES滋 ]十 [E脱
3]=μ 罰

】

=鵜判 呻

(12-1),(12-4り、(12-5り,(12-6り kり

(12-2り,(12-3り より

(12-l)

ESal,ESュ 2,ESasの 定常状態近似より

dEESd1/彿 =た.IESR醤 ―
徹.+狩∝遁

ES耐
避=0息 2-動

d[ES詑 1/静 =たw[ESn畳 一
伍 +々は近

E醜
丑=O o2-め

d[ESぉ
】/働 =た憾EESΠユ

ー
停→+たこ涎

ES餌
穏=002-④

よ協嘔ESn咽 =嵐協2極ESュ2]=虫協3EESn3∃

[ESm咽 +こES舵こキ[ESぉ ]

=k岳
1嵐玩2キ 嵐協2k第3キ Ж第3X第1[ESn咽

極ESh咀 +EESa2と +EESn3電

鼠
為 1為2+塩 2角3+為 3為l[ES柁

]

[ESn嘔 +EESn2丑 +極ESn3磯

=   卜咽

滝_1+滝健

♂ケ
41

=X″1(12-2')

(12-10)

(12-11)

(12-12)

(12-13)

IESa避 _た理+笙
=娩2G2-3り

爾

~ 
た単

[ESa番 _牝 半た生=て加 (12-4り
極ESnR磯     産+,

そぎ豊康
=串と

デ1笠
生譲嵐協0

ESl～ES凰 の定常状態近似より

d[ESl]/dr=4。 [EIS穏 ―
(花。+生雲)EESll=0(12-∋

d[ES21/dr=生 嗽EESl丑 +生:EES211+生 2[ESヵ曇
十花,こ

ES郷
穏

一生!EES2]一 生〕極ES2]一 生:極
ES颯 =0(12-o

d[ESュ ]/dF=生ェ極ES。
_1)1騒 +生とEES“

_1′
丑+生はこ

ES。 _1)3懇

+生l[ESni]+生 ,こ
ESm2丑 十生aIESns§

一生IIEShュ ー生ュこESa避
一生BttESn懇 =0(12-7)

それぞれ整理する造

与    岡0脚

摯+同

Й=崎ΣこESn晉
を=2

〓猛拉(降 …1)

=転≒砺扇選踏黎歳面砺 同 0園
。2-勁

摯+同

ツ2=転rΣほESた 2と

た=2

電
観
遷

ＳＥ
こ

ほ

(12-5′ )

=極 ES21∃ 4懸豆S22§ ■
こES23霞 (12-6′ )

亀 紗司    
躙

|,生
十同

距-1    【務3κ財1

い

|

ESф →咽+極 ES。 ■ン雲+[ES。 ■
"毯

=[ESnェ ]十 こ
ESn2こ 十

極
ESュ 3§
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ツ3=た廻Σ[ESた
3]

″=2

1

が得 られる。

ここでも、 2つの生成物の速度の比はそれを生成す

る 2種のES複合体の解離定数の比 となることがわか

る。

3誘 導 した速度式の応用

誘導した速度式を用いて平成 6年度～ 7年度に実施

した研究結果を解析 した。平成 6年度～ 7年度の結果

については、工業技術センター研究報告書を参考にし

ていただきたい。

3.1平成 6年度の結果の解析

平成 6年度においては、プタ膵臓 α一アミラーゼに

よリマル トヘキサオースを加水分解すると、Fig.14に

示すように反応圧力により生成物組成が変化すること

が明らかになつた。

本反応は、Fig.21こ示す反応式にしたがつて進むも

のと考えられ、Fig.2に おけるPlが G2お よびG4であり、

P2が G3であると考えられる。

o― の式およびo-5)式あるいは13-9)式 より、 2種

のES複合体間の平衡定数は、それぞれの反応速度の

比になることがわかる。そこで、各圧力における反応

速度を算出し、ES複合体間の平衡定数を求めると

Table lの ようになつた。

Kttκ魔2
膵覧同

=を卿!(カ
ー1 墾

,生
十岡

∵    回0側

雫十同
(12-16)

フ2/フl=Kれ/Kれ 2

フ3/ツ2=r52/K協 3

フ3/フ1=Kれ/K務 3

(12-17)

(12-18)

(12-19)

房
日

＼

超
饗
尽
盤
朝

反応時間 /分

G2:マルトース  G3:マルトトジオース  G4:マアレトテトラオース

Fig。 14 PPAに よるマル トヘキサオースの加水分解生成物のタイムコース
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0.lMPa G4
G3

G2

100MPa G3

G4
G2

200MPa

G4
G2

300MPa G3

G2G4



Tabに l PPAに よるG6の 加水分解生成物の各圧カ

における反応初速度 とES複合体間の平衡定数

圧力 /MPa 0。1     100     200     300

VG2/μ Mmin~1

VG3/μ Mmin~l

VG4/μ ふぬ五n~1

K12

９８

・２３

９９

０
・
６２

“
　
η
　
的

0,48

95

140

99

0.72

９９
・８５
９９
阻

平衡定数K12の圧力依存性より次式により2つの酵

素基質複合体間の部分モル体積差ΔVを見積もること

が可能である。

△/=/ESI~/ES2=~RT(∂ ink7沙 p)― 一― (13-1)

そこで、圧力に対してInKをプロットするとFig.15の

ように直線が得られ、(13-1)式 より2つのES基質複

合体間の部分モル体積差△Vは約-5。4mymdと 見積も

られた。反応圧力により生成物の組成が変化するかし

ないかは、 2種の酵素基質複合体間の部分モル体積に

差があるかないかで決定することが予想された。

‐0

山0

圧  力 /MPa

Fig。15G6と PPAよ り生成する 2種のES複合体間の平衡定数の圧力依存性

びPaが G4であると考えられる。

3.2平成 7年度の結果の解析               (12-1の 式～(12-19)式 より、それぞれの 2種のES複

平成 7年度においては、プタ膵臓 α―アミラーゼに   合体関の平衡定数は、それぞれの反応速度の比になる

よリアミロースを加水分解すると、耐g。 16に示すよう    ことがわかる。そこで、各圧力における反応速度を算

に反応圧力により生成物組成が変化することが明らか   出し、それぞれの2種のES複合体間の平衡定数を求

になつた。                       めるとTable 2の ようになつた。

本反応は、ng。13に示す反応式にしたがつて進むも

のと考えられ、Fig。13に おけるPlが G2、 P3が G3お よ

躍
目ゆ0

‐0
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即頓
＜
盤
撃
尽
蟹
器

反応時間 /斧

G2:マルトース  G3:マルトトジ本―ス G4:マルトテトラオース

諄右下のグラプ :酵素を30鶴穀aで90分問処理した後、0,ぬT麒こて測定

F導 16 ppAに よるアミロースの如水分解生成物のタイムロ拳瀑

Tabtte 2 PPAに よるア ミロースの加水分解生成物の
‐

各圧力における反応初速度 とES複合体関の平衡定教

睡力 /MPa 0。≧     100   1511    200   300

VG2プ μ般賄成諷
~1

VG3/脚 飩廟nin~1

VG4/μ Mmin・
1

Kl寇

K23

Kaと

8整

14

6.6

0。17

0。47

0.081

72

19

6.3

0.26

0。38

0。088

63

19

5。6

0。30

0.29

0,089

33

12

3。2

0,36

0,27

0。097

翻
郷
解
蹴
暇
蠅

先ほどの議論と同様粍平衡定数の歴力依存性より

ES複合体間の体積差を見穣もることができる。

そこで、 8種の平衡定数について、圧力に対して

lnKをプロッ杵するとng。17の まうに 8本の直線が得ら

れ、(13-1)式 より任意の電つのES基賀襖合体間の部

分モル体積差△VはESlと ES2の間が約6.3颯伍d、

ES2と ES3の間が約1.5mymol、 ESatt ESと の関が約4,8

m7molと 見積もられた。

4 患ヨわ り‡竜

従来は歴力により生成物が焚イとするとい う現象 しか

わからなかつたが、このように反応速度式を誘導する

ことにより、度応機構を維察し生成物が変化する原因

について推定することができる。

このこととま、高圧下の酵兼反応を種々の酵素につい

ても適用するためには重要であると考える。今後は、

本誘導式を用い、さらに深く検討を重ねていく予定で

ある。
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100NIPa

G3

G2

G4

150MPa

G

G4

0・ lMPa    G2

200BIPa
G2

0、 lMpatt   G2300ふ瓶Pa

G2
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表面改質処理材の特性評価に関ずる研究

―プラズマ溶射材の大気中および腐食環境下での疲労強度特性について一

今道 高志 *、 大植  義夫 **、 中山 英明***

Takashi lmamichi、  Yoshio Oh― ue and I工ideaki Nakayama

要 旨 工業材料の表面改質により、機械的性質の向上、防食効果、新たな機能付与など多くの有効性

が認められ、応用化研究が進められている。しかし、最近の表面改質技術は既存技術に新 しい技術が加わ

り複合化・複雑化 している。そこで、本研究では表面改質処理材の強度評価、強度向上化技術を明らかに

することを目的とし、航空機産業、造船、電気、自動車、鉄鋼、一般産業など広く表面改質に用いられる

プラズマ処理によリアル ミナ (A1203)を 被覆させた材料、ブラス ト処理材および母材を用いて、大気中

および腐食環境下で回転曲げ疲労試験を行つた結果について検討を加えた。その結果、大気中では母材に

比べて溶射材およびブラス ト処理材の疲労強度の改善は認められた。しかし、腐食環境下の疲労強度は 3

種の材料に明確な差があらわれなかった。このことは溶射膜の構造が平板粒子の積層が特徴であり、その

境界等に多くの割れや空孔が存在することが影響したものと考えられる。

1 まえがき

現在、工業材料の表面改質技術の重要性が高ま り、

プラズマ・イオン・光などをより有効的に利用する研究

が多く行われるようになってきている。これ ら工業材

料の表面改質
1)～D(例 えば、セラミックス被覆)は、

金属母材の耐熱性、耐食性、耐摩耗性などの特性を向

上させることによつて、より過酷な条件下での使用を

可能にする技術 として、多くの分野への応用が期待 さ

れている。 しか し、表面改質処理材の強度特性に関す

る研究 0～ 的)も 多く行われるようになってきたが、疲労

強度特性、 トライポロジ的な問題など表面改質材の実

際の使用にあたつて解決を必要とする事柄が多くある。

さらに、表面改質技術ついて総合的な検討 とともに知

見が必要である。

そこで、本研究では表面改質処理材の強度評価、強

度向上化技術を明らかにすることを目的とし、本年度

は、昨年度に引き続き航空機産業、造船、電気、自動

車、鉄鋼、一般機械など広 く表面改質に用いられてい

るプラズマ溶射によリアル ミナ (A12° 3)を被覆させた

材料を用いて、大気中および腐食環境下で回転曲げ疲

労試験を行つた結果について検討を加えたものである@

このプラズマ溶射 H)は電気アークで熱ガスを作 り、こ

のガスを溶射に用いるもので、この方法により耐熱、

耐摩耗、耐腐食性が良好な A12° 3を溶射材料として、

表面改質処理を行った。

2 試験片および実験方法

2.司  試験片

試験片素材は Table Xに 示す化学成分を有する機械

構造用炭素綱 S45Cであ り、 Fig.1に 試験片素材の顕

★ 技術第二科工業材料係
** 大阪産業大学短期大学部
料キ大阪産業大学法人本部

微鏡組織の一例を示す。

回転曲げ疲労試験片の形状および寸法を Fig 2に示

す。 この試験片形状に機械加工後、まず溶融アル ミナ

僻20)を用いてブラス ト処理 (空気圧力 686kPa)を

施 した後に、プラズマ溶射装置 (メ テコ社製 9MB型ガ

ン)を用いて厚 さ約 100μmの A12°3の被覆処理を Fig。 1

中の斜線部に施 した。溶射条件を Table Ⅱにまとめて

示す。

Table I Chemical composittions ofmatcrial

M%

Matcrial S

S45C 0,016

(a)CЮ SS SCCtiOnal arca  (b)Longituinal sccdon alca

Fig l Microstructurc of S45C
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Table Ⅱ Conditions ofplasma splaycd coating

Conditions

Powcr
PIasma gun

PIasma currcnt(A)

PIasma potcntial(V)

PIasma gus(primaり )

Plasma gus(SCCOndaり )

Sprり dねtancc(mm)
Powdcr fccd rnc(ゴmin)

Gun travcrsc spccd(mm/sCC)

Thickncss(mm)

A1203

METEC0 9MB
500

Ar
H2

80-100
20-24

100

雲01

口

67

一

 We 9Ⅲ

l

(a)in Ordinaり atmOSphcric

F

(→ A1203    (b)角 SiOn A1203

Fig 3 Exalnplcs ofA1203 and fusiOn A1203

Fig.3は プラズマ溶射用 A12°3お よびブラス ト処理用

溶融アル ミナ粉末の走査型電子顕微鏡 (SEM)に よる

観察例である。写真 よ り溶射用 A1203は 角のある形状

で、その大きさは約 40μmであることがわかる。また、

ブラス ト用溶融アル ミナの粒径は約 1000 μmであるこ

とがわかる。

2.2実験方法

大気中および腐食環境下での疲労試験機の外観およ

び機構図を Fig.4(a)、 (b)に 示す 1り
。疲労試験機は通常

の片持ち回転曲げ疲労試験機であり、応力繰返 し数の

検出は主軸に取 り付けたフォ ト・ トランジスタと積算

計を用いた。また、破断の場合には荷重負荷部に取 り

付けた リミット・スイッチが作動することにより駆動

モータを停止 させ、破断時の応力繰返 し数を表示させ

た。

また、腐食環境下での疲労試験は試験片取 り付け部

に腐食液容量 600mlの 腐食槽を備えたもので、試験片

の取 り付けは溶射部が常に腐食液中に位置するように

した。腐食液は pH8.2の人工海水 (温度を 10± 1℃ に

保持)と し、腐食槽を循環する機構になっている。

3 実験結果および考察

3.1 プラズマ溶射材

Fig.5(a)、 (b)に 試験片素材およびプラス ト処理材の表

面近傍断面の観察例を示す。図より、ブラス ト処理に

より試験片表面に明瞭な凹凸が観察される。

(b)h artiれ Ы』scawtter

Fig 4 Fatiguc tcsting rnachincs

(a)bCfOrc thc biastt trcatmcnt(b)ancr thc blttt trcatmcnt

Fig 5 Examprc ofcross scCtiOn ofS45C

∽

Fig 6 Exallaplc ofcross scction of

plasma splaycd coating specimen

Fig.6は 溶射材断面の観察例である。図において、溶

射厚 さは約 100 μmであり、予め設定した厚 さで被覆処

理を施 している。 しか し、溶射膜には気孔などが観察

でき、これ らが使用状況・用途においては問題 となる

可能性も考えられる。

」
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また、試験片素材の S45Cお よびプラズマ溶射材の

マイ クロビッカー ス硬 さを狽1定 す る と、前者 では

Hv=270(10点 平均)、 後者は Hv=700(同様)のイ直が

得 られプラバマ溶射することにより、硬 さは大きく上

昇 (素材の約 2.6倍 )している。

3.2 回転曲げ疲労疲労強度特性

Fig.7は 破断繰返 し教 い吟に対 して回転曲げ荷重下で

の繰返 し疲労強度特性を示 したものである。図中、実

験点を囲んだ楕円に付 した右向きの矢印は打切 り繰返

し数で破断 しなかった試験片を示す。図より、大気中

のそれぞれの疲労限度 σvは試験片素材 (約 290MPa)、

ブラス ト材 (約 355MPa)お よび溶射材 (約 315MPa)

である。大気中ではブラス ト材および溶射材は試験片

素材より疲労限度は上昇 しているが、溶射材はブラス

ト材に比べて約 11%低下している。前述の疲労強度の

上昇は、ブラス ト処理により付与される試験片表面の

圧縮残留応力によるものと考えられる 13光 1つ
。また、溶

射処理による疲労強度の低下は溶射皮膜内に発生する

引張残留応力の影響 と思われる 14X10。

次いで、人工海水中の疲労限度 σγは 3種類 とも約

50MPaであり、ブラス ト処理および溶射処理による腐

食疲労強度の改善効果が無いことがわかる。このこと

はブラス ト処理により試験片表面が腐食に敏感になる

ためと思われる 10。 また、溶射膜の構造は平板粒子の

積層が特徴であり、その境界等に多 くの割れや空孔が

存在することが試験片表面への人工海水の浸入を防げ

なかつたものと考える。

600

04 105     106     107

Number of cyctes to failure /Vr

ng7 S― /Vr rc“ donS

108

3.3 疲労破面特性

回転曲げ疲労強度試験における大気中の破壊試験片

の破面観察例を Fig,7(a)～ (c)に 示す。なお、人工海水中

の破壊試験片については腐食が激 しく今後検討を行 う

予定である。

雄

(a)Non―trcatment

(b)Blast

う

(C)BIast+A1203

Fig 7 Fracture surfaccs in ordinary attnospheric

図(a)の 試験片素材の破壊は試験片内部から生 じてい

ることがわかる。 しかし、図(b)お よび(c)の プラス ト材

および溶射材は試験片表面を起点として破壊が始まつ

ていることが認められる。このことはブラス ト処理に

より試験片表面に生 じた凹凸が起因 したものと推察 さ

れる。

また、破断面の拡大写真より3種類 とも同様のディ

ンプル模様が観察された。

4 まとめ

本研究はプラズマ溶射によリアル ミナ (A12° 3)を被

覆させた材料、ブラス ト処理材および母材を用いて、

大気中および腐食環境下で回転曲げ疲労試験を行つた

結果について検討を加えたものである。

得られた主な結論は以下のとお りである。
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1)A12°3を プラズマ溶射 した被覆膜には気孔などが

観察できる。

2)A12° 3の 溶射材のマイクロビッカース硬 さは素材

の約 2.6倍 の値を示す。

3)大気中の疲労限度はブラス ト材および溶射材は試

験片素材より上昇 しているが、溶射材はブラス ト材に

比べて約 11%低下している。

4)人 工海水中の疲労限度は 3種類 とも約 50MPaであ

り、ブラス ト処理および溶射処理による腐食疲労強度

の改善効果が無いことがわかった。

5)大気中の試験片素材の破壊は試験片内部から生じ、

ブラス ト材および溶射材は試験片表面を起点として破

壊が始まつていることが認められた。

6)破断面の拡大写真より3種類 とも同様のディンプ

ル模様が観察された。

今後、さらに、プラズマ溶射 といった表面改質方法

による残留応力の強度への影響、表面改質材の界面の

密着性や破壊起点の詳細な観察 といつたことを含めて、

トライポロジの点からも詳細に検討を重ねる予定であ

る。
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光触媒機能を応用した水質浄化技術の実用化研究

前川 昭・坂山 邦彦・小島 一男

Aktta"監egawa・ Kunihiko Sakayama o Kazuo Ko工 ma

要 旨 近年、クリーン環境志向が強まつてお り、環境浄化材料や抗菌性製品などの研究が盛んにおこな

われている。このうち、酸化チタンの光触媒作用は様々な分野で利用されており、特に、酸化チタンの非常

に強い酸化力を応用するものが多い。本研究においては、酸化チタンの水質浄化機能に着日し、光触媒BE連

の文献資料の収集、プルーグル法を用いたTi02薄 膜の作製とその光触媒反応効果の予備的な実験をおこ

なつた。

1まえがき

半導体にそのバン ドギャ ップ以上のエネルギーを持

つた光を照射すると、半導体内部に電子 。正孔対が生

成する。 この電子、正孔 を半導体表面に取 り出し、吸

着物質 と反応 させ ることができれば、電子による還元

反応および正孔による酸化反応が進行する。 これが光

触集反応である。

半導体光触媒物質 としては酸化チタン、酸化ケイ素、

酸化亜鉛、酸化タングステン、酸化ニオブ、硫化カ ド

ミウム、酸化鉄、チタン酸ス トロンチ ウムなどの研究

がおこなわれてきた。

この中で酸化チタンVま優れた光触媒材料 として注目

を浴びてお りヽ一般的に酸イヒチタンのィレォル型 よりも

アナターゼ型が優れていると言われている。酸化チタ

ン (ア ナターゼ型)のバ ン ドギャンプは約 3.2eVで

あることから、波長 400nm以 下の紫外線を照射す

ることにより進行す る。酸化チタンの特徴は励起電子

の持つ還元力よりも、正TLの持つ非常に強い酸化力に

あり、これによつて、空気 中や水中に存在する有害物

質や有機物が分解 される。本研究においては特に水質

浄化技術 として注目した。

光触媒反応は表面反応であるため光触媒材料の表面

積が大きい粉末で用いる方が有効であるが、水申に粉

末を分散 させた場合、処理水 と粉末を分離することは

非常に困難である。そこで、処理水 との分離が簡単な

薄膜光触媒の作製を試みた。

2実験方法

2.1 酸化チタン薄膜の調製

図 1に酸化チタン薄膜作成方法のフローチヤ∵ 卜を

示す。窒素雰囲気中で、市販のチタンテ トライツプロ

ポ キ シ ド(Ti(O―i一 C3H7)4)を エ タ ノ ー ル (脱本 )に濃 度 O.

5mo1/2と なるように溶解 し、チタンテ トライ ツプロ

ポキシ ドに対 してモル比が1:1の ジエタノールア ミン

(NH(C2H40H)2)を カロえ混合 。攪拌 した。その後、

チタンテ トライツプロポキシ ドと等モルの水を加えて

コーティング溶液 とした。

基板 として石英ガラス(4511ull× 201ml X l.211ull)を 用いて、

デインプヨ~テ イング法働口藤機械製作所製ディップヨ

ーター)に よつて薄膜を形成 した。基板をヨーテイング

溶液に約30秒浸漬 した後、一定速度(0.5du1/m)で 引き

上げた。 100℃ で15分 聞乾燥 した後、電気マ ッフル炉

で熱処理をおこなった。熱処理は昇温速度を2℃ /帥 、

20℃ /曲 あるいは45℃ /伽 とし、500℃ で15分 キープし

た。また、ディップ操作から乾燥までを繰 り返 してか

ら熱処理する方法 とディップから熱処理を繰 り返 して

膜厚を増加させる 2通 りの方法でおこなつた。

酸化チタン薄膜の結晶相の同定は、 X線回折装置

(理学電機(株)製のRAD― RB)を 使用 した。   |

混會・擬禅
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図 1 酸化チタン簿膜の作製方法



2.2 光触媒特性の評価

図 2に示 した反応 装 置に作製 した酸化チタン薄膜

をセ ッ トし、 3.Ommo1/2の酢酸溶液 を満た した。酸

素ガスをバプリングしながらXeラ ンプを照射 し、 ド

ライヤーによつて温度変化が大きくな らないようにし

た。 Xeラ ンプはUshiO製で赤外線カ ッ トガラスフィ

ァレター(HOYA HA50)を付けた500Wの ランプを用い

た。 このときのセル中に残留 している酢酸量をガスク

ロマ トグラフ法で測定 した。測定は20分 間隔で2μ 2

ずつセル中の溶液を採取 し、島津ガスクロや トグラフ

装置GC-9Aを用いて、FDI検 出器によりおこなつた。

潟度 センサー
“一-0,ガス

百共 セル _ ¬0,アナタース硝11

ドライヤーの冷風
西,吾付夕k'9'虎

|え 梓子
い
」
〕

図2 光触蝶反応装置 図の正面からXeラ ンプの照射光を当

てる。

3結果と考察

ディップ操作か ら乾燥までを 7回繰 り返 した後、50

0℃ で熱処理 した試料のX線回折図を図 3に示す。そ

■9 60

図 3 様々な昇温速度で作製された酸化チタンのX

線回折パターン

れぞれ2℃ /前 、20℃ /8m、 45℃ /耐nの昇温速度で作製 し

た。45℃ /Ⅲrの 昇温速度で熱処理 したものは 2θ =27.

4° (110)、 36.1° (101)に ピークが確認 され、ルチル型

の酸化チタンであることを示 した。2℃ /前nと 20℃ /Bh

の昇温速度で熱処理 したものは 2θ =25.4° (101)に ア

ナターゼ型のピークが得 られた。また、昇温速度2℃ /

mmの ものに関 してはディップ操作から熱処理までの操

作を 7回繰 り返 して作製 した薄膜 と比較 した(図 4)。

同様に、基板 をシ リコンに した場合 もお こなつた(図

5)。 ディップ操作から熱処理までの操作を繰 り返 した

ものは、ピーク強度が大きく、シ リコン基板の ピーク

強度は小 さくなつていることから、ディップ操作から

乾燥までを繰 り返 した後、熱処理 したものより、緻密

あるいは膜厚が厚いTi02薄膜が得 られたのではないか

と考えられる。 このことは、走査型電子顕微鏡での表

面観察や断面観察で確認することができると思われる。

FT-lR法 (反射)でSi基板上に生成 したTiOn薄膜には、

500℃で熱処理後、有機物が存在 しないことを確認 し

た。

範0 60

躙4(デ ィップー乾爆―熱処理)を 繰り返 した試料と(デ

ィプー乾燥)を繰 り返 した後、熱処理 した試料の

X線回折パターン

2 `k

aり

図 5 Si基 板上に作製 した試料の X線回折パターン

争
争

い
」
９

“
〕
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光分解機能の評価は、酢酸溶液 中にTio2薄膜をャ ン

トし、Xeラ ンプを照射 した後の酢酸濃度変化をガスク

ロマ トグラフで測定することによつておこなつた。Xe
ランプと石英セル距離は84cmと し、中間に石英 レン

ズを置いて照射光を集光 した。ガスクロマ トグラフの

カラムはスパイラルガラス管に吸着剤 として、Therm
on-30005%を 担体 としてSHINCARBON A(60/80メ

ッシェ)を充填 したものを使用 した。立命館大学の小島助

教授 らの測定によると図 6に示すように、Xeラ ンプを

83分間照射 した後の酢酸濃度は異常に高かつたが、全

体で見ると約 100分後には初期濃度の約80%の濃度に

なつた。 しか し、FID検 出器 では水分のピークが生

じ、続いてごく短い保持時間の後、酢酸のピークが生

じるため、水分の影響を受ける。 しかも、水分量は F

ID検 出器において、不安定であり再現性に乏 しい。

このため、内標準物質を添加するなど測定方法を検討

する必要がある。

今回の研究においては低効率ではあるが光触媒効果

を確認することができた。

08

('2

場合よりも、ディップ操作―乾燥一熱処理を繰 り返

した場合の方が良い膜が作製 されるとX線回折の結

果より推測 される。

①アナターゼ型酸化チタン薄膜は水溶液中の酢酸の酸

化分解に対して光触媒特性を示した。
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図6 光触媒反応の結果

4 まとめ

①プルーグル法により酸化チタン薄膜 (ア ナターゼ

型)を作製した。

②熱処理操作において、昇温速度が2℃ /BIn、 20℃ /∬m

の場合はアナターゼ型の薄膜が生成するが、45℃ /

戴nの場合はルチル型となつた。

③ディップ操作から乾燥を繰り返した後、熱処理した
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要 旨 近年、信楽焼食器はその上味や変化のある釉薬、多彩な装飾技法等手作りのよさが受けて人

気が増している。しかし、一般に信楽焼は重たくて割れやすく徹び易いという欠点があり、日常雑器

としては扱いが難しい。今回、これらの欠点を改善するために軽量でかつ吸水性が低 く、強度 も250

kg f/cr以 上の素地の開発をめざした。

2

1。 ま え が き

従来から陶磁器の軽量化に関する研究は数多 く行

われており、当場 も昨年中空樹脂粉末を利用 した軽

量素地を開発 した。
は
'② しかしながら、可塑成形で

きる物は連通孔が形成され易 く、強度 も弱いものが

多いもまた、閉気孔が形成されるものは可塑成形が

難 しいか、できたとしても寸法安定性や比重、強度

等の調整が困難であった。今回無機中空体を利用す

ることによりこれらの欠点を克服し、一般陶磁器メー

カーが日常の成形手段としている可塑成形が可能で、

かつ寸法精度が高 く低比重、低吸水率、高強度の素

地調整ができたので報告する。

無機中空体 (フ ライアッシュバルーン

*以下 FA8)に ついて

無機中空体にはガラスバルーン、シラスバルーン、

パーライ ト発泡体等がよく知 られているが、 これら

は耐火性が低 く通常の陶磁器焼成温度 (1200～ 1300

℃)で は熔けてしまう。今回、耐火性のあるFAB

に注目し試験を行った。

フライアッシュ (*以下FA)は微粉炭燃焼に伴っ

て生成され、その多 くはセメント・ コンクリー ト業

界で使われているが、近年陶磁器分野 (瓦、タイル

等)での活用研究 もなされつつある。
⑪僧)FAの

大

部分は微粉末球状粒子で、急冷ガラス状物質からなっ

ている。 FABは このFA中に含まれる (通常 1%
程度と言われている)中空状のものを浮遊選鉱によ

り抽出したもので、浮灰 といわれる。現在国内では

採取されていないが中国、インド、英国、オース ト

ラリア等で採取精製されてる。日本にも試験的に輸

入され、主に補修セメント混和剤や特殊塗料用フィ

ラー等に使われている。加熱すると破裂するものが

含まれていることから陶磁器への活用は一般的でな

峰ヽ。
⑤

図 1-1.に FABの 電子顕微鏡写真を示す。

組成は産地によって違い、粒度構成 も異なる。今回

は入手できた 8品 (4種)について試験を行 った。

F、 Sの系列は舗い分けされたもので、各種粒度の

なかから2及び 4品を選択 した。

300  400  500  600  700
Temperature(qc)

図 1-2.FABの 示差熱分析結果

（＞

ミ
）
≫
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化学組成は蛍光X線ガラスビー ド検量線法により求

めた。粒度分析はレーザー回折乾式法で行い、比表

面積は粒度分布か ら計算 した値であり、セル厚みは

真比重を2.5と して算出 した。充填密度 は試料10g

を50ccの メスシリンダーに入れ、タッピングした後

の目盛 りを読み取 り、その容積で除 した値である。

見かけ比重はそれに定量のアルコールを加え気泡を

追い出した後、容積を測って算出した。

表 1-1.2に FABの化学組成と基礎物性値を示す。

今回選択 したものは高アル ミナ質で、アルカリ土

類は国内炭 FAほ ど多 くない。

単味焼成 (1200℃ )で はSシ リーズ以外は焼結 し

た。FABも FAと 同様に主成分は急冷ガラスであ

り、品種によっては加熱するとムライ トとクリス ト

バライ トが晶出する。図 1-2。 に示差熱熱分析結

果、図 1-3。 にFAB― Lの X線回折の結果を示

す。品種により明瞭なピークを示すものと示さない

ものがあるが、総 じて950°C付近 に大 きな発麹 ピー

クがみられる。800℃で 1時間保持、1000℃ で と略

間保持 したもののX線回折から判断すると、この発

熱 ピークはムライ ト晶出による発象と思われる。

先にも記 したが、FAB粒 子は焼成中に破裂する

ものがあり、陶磁器素地に配合する場合は仮焼する

必要がある。図 1-4.に 850℃ で仮焼 した状態を

示すが、破裂 した粒子によってできたクレーターが

観察される。 この破裂する原因を究明中であるが、

ただ単に内圧が高まって破裂するものか、ガラスの

応力緩和や相転移によるものかはまだ明 らかではな

い。今回の試験においてF-1, F-2,Cに つい

ては750℃、 Lに ついては1000℃ 、 Sについては120

0℃で仮焼 したものを使用 した。

躍 稔-8.層 ぬ 恩―とめ X線回折パターン

図 4-4.FA陽 の仮焼状態

雲

部
2α OO

200  2θ
 [° ]

表 1-1.各 種フライアッシュパルーン (肝 AB)の 化華組成
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表 1-2.肝 ABの基礎物性

S-1 3-2 S-8 S-4F-1 伊―魃 じ 通

|。 48 0。 37 0。 44 ll。 37 0。 46CC ll,41

59。 マ 62.0 611.2 57。 7

ll。 マ花 0。 59 0。 マ80.58 0.6鍮CC

;1す 8 86。 6 122。 4 58,3 99.7 滲25.8m 130,6 88。 9

219途 島41 lB90 638 21172鳥 917 416
866 3.3 14. 1 4.9 11ル m 12.7 8.9
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3.調合試験結果及び考察

3.1.比 較試験

各種FABの 特性比較をするため、FAB:20%、

木節粘土粉末 :40%、 信楽アプライ ト粉末 (50%径

15μ ):40%、 の調合に水を適量加えて練 り上をつ

くり、型押成形で、径10mm、 長さ100mm、 及び40

×40× 8mmの板状試験片を作成 した。 この試験片

を電気炉で1200、 1250、 1300℃ 、30分保持の条件で

焼成 した。

上記試料について諸物性を測定 した結果を表 2及び

図 2-2～ 5に示す。図 2-1は各種 FABの 平均

粒度である。

表 2.FAB特 性比較 C焼成体物性値

見掛 け比重

FAEの 粒度

図 2-1.各 種 FABの 粒径
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図 2-2～ 5 FAB特 性比較 e焼成結果
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この結果か ら、鉄分やアルカリ・ アルカリ土類が

多 く耐火性の弱いものほど焼結が進み、曲げ強さの

大きい焼結体が得 られた。また、粒度の小さい物ほ

ど同様の傾向がみられる。 S系列は耐火性が高 くセ

ルが厚いためか、この調合と焼成条件では完全には

焼結せず、異なる傾向を示 した。焼結性が良 く、低

比重でかつ最高の曲げ強さが得 られたのはLであっ

た。

4.ま と め

各種FABの 基礎性状及び、基礎調合試験を行 っ

た結果、FAB― Lが低比重で高強度の焼結体が得

られることがわかった。なお、昨年に報告 した中空

樹脂粉末と今回の無機中空体の比較を表 4に まとめ

た。有機中空体よりも使用条件は厳 しいが高強度、

低吸水性が要求される製品には適 していると思 う。

本報は主に各FABの 基礎性状についての比較結

果を報告 したが次報以下ではFAB― Lを使用 した

可塑成形用素地、固形鋳込み成形用素地について報

告する予定である。
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図 33.FAB素地熱膨張パターン

焼結体の熱膨脹測定結果を従来素地と比較 して図

3-3.に 示す。250℃ までは同程度であるが、大

きく異なるのは珪石の転移による異常膨脹 (573℃ )

が小さく直線的な膨脹を示 し、全体の膨脹係数 も10

%程小さいことが分かる。このことから、釉薬は若

干低膨脹のものが良 く、薄掛けが安全である。

表 4.無機中空体と有機中空パルーンの比較

雄
‐
丁

大物土

FAB素地

無機中空体 (FAB) 有機中空バルーン

産  地 輸入品 :現在まで入手できたものは

英国、中国、オース トラリア産

海外 (スエーデン)1社
国内 1社

性  状 見掛け比重0.6～0.8

半天然無機兼材で組成、粒度等不安定

焼成後 も残 り、閉気孔が形成 される。

見掛け比重0.02以下

有機化学合成品で安定 している。

600℃ までに溶融、分解、燃焼する。

前 処 理 仮焼する必要がある 必要な し

極端に軽いため混合にはノウハ ウが必要。不 上 調 整 混合分散が容易

成   形 ある程度の圧力成形は可能 プレス成形が困難である。

配合量によって閉気孔と開気孔ができる。

通常の釉薬が使える。

混入量の多いものは吸水率が高く強度も

小さくなる。

焼成体の物性 ムライ トを晶出するため、膨張係数は小

さくなる。釉薬は膨張係数の小さいも

のが必要。

品種や調合組成によってクリス トバライ

トが戎留 し、冷め割れの危険性がある。

混入量を多くしても吸水率が低く強さ

も大きい。

500円 /kI(60円 /1予 )価  格 200～ 300円 /kg(70～ 100円 /イヱ)+仮焼費
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要 旨 本研究は易焼結性アルミナに中空樹脂粉末を添加して作成した多孔質軽量陶器素地の試験で

ある。昨年度実施したアプライト。木節粘土系素地の高強度化をおもな目的として実施 した。試験の

結果、多孔質軽量アルミナ素地の見かけ気孔率、吸水率、かさ比重、曲げ強度等の基本的な物性があ

きらかになった。

原 料
図もある。

曲げ強度測定時には、試験片の表面をダイアモン

ド砥石のラップ盤で研磨 した。無機原料は平均粒径
i0696μ

 mの 易焼結性アル ミ

ナ粉
占のみを用いた。有機原料 は可塑剤 としてカー

ドラン重を用い、数十マイクロメー トルレベルの多

孔質体形成のために平均粒径30μ mの発泡済み中空

樹脂粉末'を使用 した。

3 評価試験

試料の見かけ気孔率、吸水率、かさ比重、三点凸

げ強度
幅
、乾燥収縮率、焼成収縮率、全収縮率を浸1

定 した。また走査型電子顕微鏡
止により素地破断面

を観察 した。
2 試料 の作成方法

試料は原料を重量部によって調合した。すなわち

アルミナの乾粉を100部 とし、そこにカー ドラン13

部、水80部 と中空樹脂粉末を添加 した。中空樹脂粉

末の添加量は0部, 5部,10部,15部,20部,25部
とした。

まずアルミナにカー ドランと水とエタノール30部

を加え、アル ミナの二次粒子を分散させるため ミキ

サーにより攪拌 した。次にセラミック三本ローラー

ミルVで
混練 しつつ泥漿のエタノールを蒸発 させ、

三本ローラーミルのローラー間隙を広げてから中空

樹脂粉末を添加 して混練 し堺土を得た。

郭土を100× 15× 15mmの 石膏型に指で押 し込ん

で各調合につき8本 Mの
試験片を可塑成形 した。 自

然乾燥ののち脱型 し、110℃ の乾燥機で水分を蒸発

させた試料を電気炉
拉
酸化雰囲気の1500℃ と1550°C

で焼成 した。焼成曲線は1000℃ までが 1時間に100

℃、1000℃ から最高温度までは 1時間に50℃である。

最高温度を30分保ったのち、炉の中で自然放冷した。

使用 したアル ミナの焼結温度は約1600℃であるが、

焼成温度をあえて低めに設定 した理由は、焼成温度

を高 くすると焼成収縮率が著 しく高 くなることが予

備試験により確認されていたからである。また、焼

結を不十分にすることによって、気孔率を高める意

8。 1.1 中空樹脂粉末の添加量を増やすと見か

け気孔率はグラフ 1に 示すような曲線を

描き増加する。

3。 1。 2 1500℃で焼成 した試験片のほうが、 15

50℃ で焼成 した試験片よりも見かけ気孔

率が高い。

3。 1。 3 中空樹脂粉末を添加 していない試料 も

20%以上の見かけ気孔率を有する。

見かけ気孔率 (ク ラフ 4)

4 中空樹脂粉末を 5部添加 し1550℃で焼

成 した試料の見かけ気孔率は、中空樹脂

粉末を添加 していない試料の見かけ気孔

率とほぼ同 じである。

3

3。 1

3。 1。 5 1500℃の場合は約 8部、1550℃の場合

は約22部の中空樹脂粉末を添加すると見

かけ気孔率が50%以上 となる。
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3.1。 6

1500℃

1550℃

見かけ気孔率近似式

y=-0.069X2+3.774X+23.66

y=-0004X3+0,175X2_0330X+2180

3 4 曲げ強度 (グラフ 4)

4.1 中空樹脂粉末の添加量を増やすと曲げ

強度はグラフに示すような負の曲線を描

き減少する。

3。 4.2 1550℃ で焼成 した試料のほうが、1500

℃で焼成 した試料よりも曲げ強度が高い。

4。 3 1500℃ の場合は約 7部以上、1550℃ の

場合は約10部以上の中空樹脂粉末を添加

すると曲げ強度が10M P a以 下となる。

3.4.4 曲げ強度近似式

つ
０

3。 2 吸水率 (グラフ 2)

3.2.1 中空樹脂粉末の添加量を増やすと吸水

率はグラフ2に示すように増加する。

3。 2.2 1500℃ で焼成 した試料の吸水率は1550

℃で焼成 した試料よりも高い傾向にある。

3.2.3 中空樹脂粉末を添加 していない試料も、

約 7%の吸水率を有する。

3.2.4 中空樹脂粉末を 5部添加 し、1550℃ で

焼成 した試料の吸水率はさほど急激に上

昇 していない。

3.2.5 1500℃ の場合は約14部、1550℃の場合

は約23部の中空樹脂粉末を添加すると吸

水率が50%以上となる。

3。 2.6 吸水率近似式

y=0.090X2-6.54X+141.1
y=0.193X2-10,70X+185,4

つ
０

1500°C

1550°C

3.3 かさ比重 (グラフ 3)

3.3。 1 中空樹脂粉末の添加量を増やすと、か

さ比重はグラフ3に示すような負の曲線

を描いて減少する。

3.3.2 1550℃ で焼成した試料のほうが1500℃

で焼成した試料よりもかさ比重が高い。

y=0.021X2+2.989X+7_53

y=-0.003X3+0124X2+0385X+696

3 20部以上の中空樹脂粉末を添加すると、

かさ比重は 1以 下となる。

3.3。 4 かさ比重近似式

3 5 収縮率 (グラフ 5, 6)

5。 1 中空樹脂粉末の添加量と乾燥収縮率、

焼成収縮率、全収縮率の間にはさほど顕

著な相関性が見 られない。

3.5.2 1550℃ で焼成 した試料のほうが1500℃

で焼成 した試料より焼成収縮率および全

収縮率が高い。

4 電器顕微鏡に旗る観察

1 中空樹脂粉末を添加 しない素地 も、電子

顕微鏡によって1000倍以上で観察すると、

直径02μ m程度の気孔が全体的に分布 し

ている。また、直径約50μ mの不定形の気

孔が散見される。

2 中空樹脂粉末の添加量が 5部の試料を、

数百倍で観察すると直径約30μ mの 球形の

気孔が散見される。気孔は相互に接触 して

おらず、数～数十マイクロポー トルレベル

の貫通孔が空いていないものが多い。

3 中空樹脂粉末の添加量が15部の試料を、

数百倍で観察すると、直径約30μ mの球形

の気孔が見 られる。球状の気孔は直径約 5

り
０

1500°C

1550°C

4

加
■

3。 3

1500°C

1550°C

y=00038X2_0173X+286
y=00035X2_0170X+301
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μmの貫通孔によって相互に連続 している

ものと、連続 していないものがある。

4.4 中空樹脂粉末の添加量が25部 の試料を、

数百倍で観察すると直径約30μ mの球形の

連続気孔が見 られる。また、1000倍以上で

観察すると、気孔間の厚さ2μ m程度の隔

壁には直径約10μ mの大きな貫通孔のほか

に、直径02μ m程度の微細な貫通孔が見

られる。

5考 察

5,1 中空樹脂粉末を添加 しない素地において

も約22%の 見かけ気孔率と約 8%の吸水率

があるが、これはアル ミナが完全に焼結 し

ておらず、粒子間に直径0.2μ m程度の連

続気孔が残存 しているためであると考えら

れる。

5.2 素地中に散在する直径数十マイクロメー

トルの不定形の気孔は、電子顕微鏡による

観察の結果、カー ドランの粉砕が不十分で

あったため、カー ドランが焼失 した跡に生

じたものであると考えられる。

5.3 中空樹脂粉末を添加 した素地においては、

中空樹脂粉末が焼失 した跡に直径約30μ m

の円形の気孔が生 じる。中空樹脂粉末を添

加 した素地には、直径約30μ mの大きい気

孔と、アル ミナ粒子間の直径0.2μ m程度

の小さい気孔という二つの気孔分布のピー

クがあるものと考えられる。

4 昨年度実施 した「中空樹脂粉末を利用 し

た多孔質軽量陶器の研究―アプライ ト・ 木

節粘土系素地―」においては、中空樹脂粉

末の添加量が 0～ 4部のときは見かけ気孔

率と吸水率がほぼ横這いの 0%であり、添

加量を 4部以上にしたときに見かけ気孔率

と吸水率が正比例的に上昇 した。また、ア

ル ミナを1550℃ で焼成 した試料の場合 も中

空樹脂粉末の添加量が 5部のときの見かけ

気孔率はほぼ横這いであり、吸水率 もさほ

ど変化 していない。 しかしアル ミナを1500

℃で焼成 した試料では、中空樹脂粉末の添

加量が少ないときでも、見かけ気孔率およ

び吸水率が横這いになる傾向が見られない。

この原因は少量の中空樹脂粉末を添加 した

アプライ ト・ 木節粘土系素地や、1550℃ で

焼成 したアル ミナ素地の場合は独立気孔が

形成されているが、1500℃で焼成 したアル

ミナ粒子はすべてが細いネックで繁がれて

おり、独立気孔が形成されていないためで

あると考えられる。

5 1500℃で焼成 した試料よりも1550℃ で焼

成 した試料のほうが見かけ比重、曲げ強度

が高 く、見かけ気孔率、吸水率、焼成収縮

率が低い。その原因は1550℃ で焼成 した試

料のほうがよく焼結 しているためであると

考えられる。

5.6 20部以上の中空樹脂粉末を添加すると、

かさ比重が 1以下となるため、製品の表面

を釉薬などで覆えば、水に浮 くファインセ

ラミックスを作製することも可能である。

(写真 8)

5.7 昨年度実施 した「中空樹脂粉末を利用 し

た多孔質軽量陶器の研究一アプライ ト・木

節粘土系素地―」においては、中空樹脂粉

末の添加量に応 じて曲げ強度が波を打つよ

うに高 くなったり低 くなったりした。 しか

しアル ミナ素地の場合は、中空樹脂粉末の

添加量を増やすに従い、曲げ強度が比較的

素直な曲線を描き減少 してゆく。その原因

は、アプライ ト。木節粘土系素地の場合は

無機素地原料の粒度分布の幅が広いため、

中空樹脂粉末の添加量に応 じて素地の充填

密度がさまざまに変化するのに対 して、ア

ル ミナ素地の場合はアル ミナの粒度分布が

狭いため、中空樹脂粉末の添加量に応 じて

素地の充填密度がさほど変化 しないためで

あると推測される。

5.8 中空樹脂粉末を添加 しなかったアル ミナ

素地 も通常のアル ミナ素地と比較すると強

度が低い。その原因として、焼成温度が低

く焼結が進まなかったこと、カー ドラン焼

5
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失後に気孔が残存 したこと、鋳込成形では

なく可塑成形を選択 したため充填密度が高

くならなかったことなどが考えられる。

5.9 曲げ強度に見かけ気孔率の値を掛けた数

値は1550℃ で焼成 した試料よりも1500℃ で

焼成 した試料のほうが高い (グ ラフ 8)。

また、曲げ強度の値をかさ比重の値で割っ

た数値は、数部の中空樹脂粉末を添加 した

場合を除き1550℃で焼成 した試料のほうが

高い (グ ラフ 9)。 素材を設計する際の目

安になるものと考えられる。

6 今後の課題

1 中空樹脂粉末の添加量と収縮率の相関に

ついては不明確であり、今後の研究の余地

がある。

6。 2 今回は気孔径を電子顕微鏡による観察に

よって推察 した。正確な気孔分布を測定す

るためには水銀圧入式ポロシメーターが必

要である。

6.3 今回はごく基本的な物性のみを測定 した

が、用途に応 じ、摩耗強度、熱伝導率、熱

膨脹率などの測定が必要になるものと思わ

れる。

6.4 アル ミナ単味ではなく、アプライ トの粉

末などを添加 し、焼成温度を低 くする研究

も重要である。

6.5 連続気孔の表面に金属や金属酸化物、炭

化物等の無機、有機素材を複合化 し、さま

ざまな工業分野に即応 した機能性素材を開

発することが重要である。

プ ま と 捻

今回の試験で中空樹脂粉末を利用 したアル ミナ素

地の基礎的な物性があきらかになった。多孔質軽量

アル ミナ素地を作る際における、見かけ気孔率、吸

水率、かさ比重、曲げ強度の制御が近似式等により

可能となった。

アル ミナに中空樹脂粉末を添加 し、焼結がさほど

進行 しない温度で焼成することによって、中空樹脂

粉末の焼失によって生じた数十マイクロメートルオー

ダーの球状の連続気孔 と、アル ミナの粒子間に残存

した とμm以下の連続気孔をあわせ持つ独特の素地

を作成することが可能 となった。

曲げ強度は通常のアル ミナ磁器よりも低いが、信

楽焼産地で用いられている特白粘土、並漉粘上の素

地に比較すれば 3倍以上である (グ ラフ 7)。 多孔

質軽量陶器の高強度化 という目的はほぼ達成された

といえよう。

ｒ
∪
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写真 1 中空樹脂粉末 松本油脂製薬 F30-臣 写真 4 中空樹脂粉末 5% 4550℃ 焼成 素地破断面

写真 2 武田薬品工業 ビオポ リーPl 写真 5 中空樹脂粉末45% 4550℃焼成 素地破断面

写真 3 中空樹脂粉末 0% 1550℃ 焼成 素地破断面    写真 6 中空樹脂粉末25% 4550℃焼成 素地破断面

カー ドラン

-89-



写真 7 中空樹脂粉末25% 1500℃ 焼成 1500倍

【粒度分布データ (グ ラフ)】
(サ ンプル ID)KAWASUMI
Sレ ベル :0分 布関数 :無 Dシ フト:0

0.3% 屈折率 =1.70-0.201

写真 8 水に浮 くファインセラミックスの茶碗

(フ ァイル 名 )

(サ ンプル #)
10.0%D:0.379 50.0%D:0.638 90.0%D:■ 445

メディアン径 :0.638 モー ド径 :0.657

平均値 :0.696 標準偏差 :0.242
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にて焼成。

v五  (株)島津製作所 オー トグラフ AG2000-
Aを使用。

歳 日本電子 (株)製 」SM 5300-LVに て観察。
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ポリエチレン繊維とポリエチレンとの接着特性評価に関する研究

那須 喜一

Yoshikazu Nasu

要 旨 熱可塑性樹脂と高強度有機繊維を複合化する際に問題となる接着性と、その接着性に大きな影響

を与える接着時の温度条件との関係を検討した。ここでは、ポリエテレン系樹脂とポリエチレン系強化繊維

を用いて、樹脂と繊維との接着性を向上するため、樹脂を溶媒に溶解させ接着を行つた。これによる含浸の

向上と力学的強度の向上との関係について検討した。

4まえがき

FRPと 言つても、一般的にはガラス繊維強化プラ

スチ ッタが 主流 で 、炭 素繊 維 強化 プ ラスチ ック

(CFRP)な どはスポーツ製品から橋脚の補強など、

やや用途を広げつつあるが、まだまだ他の材料のよう

に、大量に使用 されているわけではない。 しかし、近

年の工業製品の小型化、軽量化などの面を考えると、

今後まだ利用範囲は増 えるもの と考えられる。そこ

で、本研究では、よリー般のプラスチックに近い材料

である熱可塑性樹脂 と有機繊維の組み合わせによつ

て、成形が容易で リサイクルも出来る材料を開発する

ことを目的 としている。有機繊維の複合化で出来たF

RPは FRPの 特性である軽量・高強度だけでなく、

柔軟性や耐衝撃性の向上、防震性などの付与が考えら

れ、より信頼性が増 し、人間に優 しい材料 となるもの

と考えられ る。 この材料の開発に先立ち、本報告で

は、それぞれの材料の接着性や成型時の熱挙動、複合

化の方法について検討を行つた。

ポ ジェチ レン繊維の特徴は、他の有機繊維 と同 じ

く、炭素繊維などに比べ柔軟で曲げ易いことである。

また、大きな特徴の一つとして、密度が小さいことが

挙げられ、破壊強度は同じレベルでも破断仲度が大き

いことから、破壊に要するエネルギーは大きいことが

解る。 しかし、耐熱性が他の強化繊維に比べ低 く、柔

軟であり、接着性が悪いため、今までの様な複合材料

に利用するには、やや不向きであると思われる。カー

ボンやガラス繊維 とのハイプ リン ド化についての報告

もあるが°め
、ポ リエチレン繊維の特性を生かすには、

炭素繊維やガラス繊維 とは異なつた用途開発が有効で

あるものと考えられる。ポ リエチ レン繊維のみの成形

体についての試みもあるが°
、よく問題 となるのがポ

ジェチレン繊維のマ トリックス樹脂 との接着性が低い

事である。ヨロナ処理やプラズマ処理で接着性があが

ることが知 られているが
6'°

、ここでは、接着性の改良

を行いながら、複合材料への応用の第一歩 として、溶

媒を使つた接着性の改良について研究を進めたT′働
。

2実験

2。1 材料

強化繊維はポリエチレン繊維、東洋紡のダイニーマ

とその平繊 リクロスを用いた、接着用樹脂には低密度

ポジエチレン、旭化成のサンテック LD M6520と 直鎖

状低密度ポ リエチ レン樹脂 は宇部興産のユメ リッ ト

2515HFを 用いた。 これ らの樹脂を溶かす溶媒 として

デカヒ ドロナフタレン (デカ リン)mp_43.2～ -30。 4、

bp187.3～ 195,7を 用いた。接着時のラッピングにはポ

リイミドフィルム、カプ トン 200H(50 μm:〕束レ 。

デュポン社)を用いた。

表 1.ポ ジエチレン繊維 と他の強化繊維 との比較

ガラス繊維 スチール繊維炭素繊維

(高強度)

炭素繊維

(高弾性 )

ポリエチレン

繊維

アラミド繊維

2.5 ～ 81,7～ 1。9 1.7～ 1.90。 97 整.4-1.5密度はす)

～ 2.82.5～ 5.0 3.5～ 4.6～ 2。 9 3.5-7.1強度 (GPD 2.6～ 3.0

～ 184294-588 73～ 8462ヘヤ133 230～ 294弾性率 仙ぽa) 86-121

5～ 5。5 ～ 21.5～ 2.4 0。5～ 1。63～ 5 2～ 4破断伸度 (%)
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22 樹脂の融解挙動測定

樹脂の融解挙動測定には、示差走査熱量計 (DSC)

:株式会社 リガク製 DSC8230を 用いた。試料の形状

は、樹脂の場合は 0.5mm程度に切断 した粒状、繊維は

綿状で、 どちらも重量は 1.5mg程 度で測定 した。ま

た、デカリン中での測定はデカリンを 9mg程度、液体

用試料容器に入れ、ふたをして測定を行つた。

2,3 接着界面の観察

ポリエチ レン繊維を 10mmに切断し、スライ ドガラ

スにのせ、デカ リンを加えた後、もう一枚スライ ドガ

ラスをかぶせる。これを各温度の恒温槽に入れて、 1

時間後、取 り出し、顕微鏡で観察 した。

2.4 複合化シー トの作成

ポ リエチ レン繊維は、試験片に必要な重量 (lg)を

ガラス板に巻き取 り、両端を瞬間接着剤で接着 し、こ

の部分で切断後ガラス板から取 り去 り、両端をクリッ

プで とめる。 これをサイジング材 (デ ンプン系と思わ

れる)を洗浄除去するため沸騰水中に 1時間浸積 した

後、乾燥 した。ま走、ポジエチレン樹脂はデカジンに

140℃ で溶解 させ 5%樹脂溶液を作つた。この溶液

を、透明な状態 (■0℃程度)でポ リエチレン繊維に

所定量 (20g)塗布 し、乾燥後の樹脂 と繊維の重量比が

1■ になるようにした。

2.5 複合化シー トの引強強度測定

/ン ス トロン社製 Mode14206万 能材料試験機を使用

して、幅 10mm、 長 さ 100mm、 厚み lm血 の短冊形の

シー ト状の試験片を、グリップとの間に祥400の サ

ン ドペーパーをはさんで滑 り上めとし、引つ張 り試験

を行つた。

3結果および考察

3.硝  接着用樹脂の溶解挙動

接着温度等の熱処理条件を決定するために、接着用

樹脂の溶解挙動を DSCで測定した。今回用いた LDPE

はデカ ジンを添加すると常温付近から溶解 し始め、80

℃では全体が溶解 し終わつている。デカリンのない状

態での融解曲線のピーク温度は 99,4℃ 、ある状態での

ピーク温度は 62,4℃ で、その差は 37℃ であつた。

LLDPEはデカ リンのない状態ではピーク温度が 116.1

℃であり、ある状態では約 100℃ で完全に融解 してお

リピーク温度は 81.5℃ 、その差は 34.6℃ であつた。ポ

リエチ レン繊維は融解 ピークを二つ持つが、デカ リン

中では一本のシャープなピークを示すだけである。こ

のシャープなピークは繊維の分子量分布がほかの樹脂

よりも狭い事によるのであろうと考えられる。二本の

ピークの低い方のピークとデカ リン中のピークとの温

度差が 25.9℃ であり高い方のピークとの差は 32.9℃ で

あり、LDPEや LLDPEよ りもデカ リン中との融点の

差がやや小さい結果となつている。

0                100
femp(degreeC)

図l LDPEのデカリン中における融解挙動
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図2.LLDPEのデカリン中における融角子挙動
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3.2 強イと織維の溶融拳動

実際の成形時にポ ジエチ レン繊維がどの様な挙動を

示 しているか調べた結果を、図 4～ 6に示す。115℃

で ,ま やや溶けている部分もあるものの繊維 自体は、外

見ははつきりとしている。それに比べて 117℃ では溶

けている繊維部分も多 くなり、綴維同社が接着 してい

るようであるc120℃ では、麟維は多 くが溶 けてお

り、やや綿 くなっている。また全体は、シー ト状にな

つている。3.1の 結果では繊維のデカリン中での融解ピ

ークの頂点は とと6℃であった。長時間デカジンに浸け

ておいた場合も繊維の溶解状態 tま 、ほぽこの辺 りの温

度で、大きく変イヒするものと考えられる。

デカ,ンを添加後、115℃で1時間力回熱したポ

リエチレン繊維

図5 デカリンを添力ほ後、117℃で 1時間加熱したポ

リエチレン絲

図6 デカリンを添加後、120℃で 1時間加熱したポ

ヅ轟チレン繊維

3.3 襖合でヒシー 醐 威影落法の穣齢

複合化シー トの成形は、図のようなね じ加圧型の成

形機で成型 した。戒形中に溶媒が乾燥するように、フ

ィルムで包まない方法も試 t74た が、これはポ ヅエチレ

ンの乾燥が中央部 と端部では大きく変わつた。フィル

ムで包んだままの場合は成形材料の温度が一定になる

まで状態を保持できるため、この方法を用いてポ ジエ

チレン溶液を塗布する場合は 110℃で成形を行った。

また、ポ リエチレン繊維にデカ リンを含浸するだけの

場合は 117℃ で成形を行い、フィルムを取った後、も

う一度金型に入れ、真空乾燥機で 110℃ 、 4時間乾燥

した。

靭麟 t 端郡圃慮

洗瀞  と 溶液議議

成形・加熱 と 真空乾繰

複合材料

図6 複合化過程

ひ
と
に
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34 複合化シー トの強度

引張 り強度については、LDPEが一番低 く、その織

物も同レベルの値であつた。また、溶媒のみを添加 し

た繊維のみの成型物 もあま り強度が上がっていない。

これは、繊維 自体が溶けているために、表面だけでな

く繊維 自体の強度が保てなくなるところまで、溶けて

しまっているためではないか とい う事が考えられる。

これ らに比べて、LLDPEは強度がこの中では一番高

く、LLDPEの接着性が高いもの と考えられる。 これ

は、LDPEが分岐が多いためにかさ高く、分子が整列

しにくいのに封 し、LLDPEは分子が直線的な構造であ

るために、より繊維 との分子間が縮ま り接着性が高く

なつたもの と考えられる。以上のような結果であつた

が、やや問題が残つたことは、この強度試験は、試料

のつかみ部の補強等が行えないことである。これは、

試験時に補強部 と試料 との間で剥離が起こつてしまう

ために、短冊状の試料の端を滑 り止めのサン ドペーパ

ーをは さんで直接つかむ方法をとうている。 このた

め、チャ ック付近か ら切断す る場合がほ とん どであ

り、真の強度 よ り低い強度 になっていると考えられ

る。

表 2 複合化シー トの引張 り強度

引張 り強度

(散IPa)

283LDPE溶 液 (一方向)

溶媒のみ (一方向) 441

681LLDPE溶 液 (一 方 向 )

LDPE溶 液 (織物 ) 286

4ま とめ

強度的にはポリエチレン繊維の強度を出しきれてい

ない値になっているが、一般の樹脂に比べるとかなり

丈夫な材料が出来ている。ポリエチレン繊維の特性を

活かした複合材料の開発に関する基礎的なデータが得

られた。さらに成型方法の検討による特性の向上につ

いて検討を重ねる予定である。
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要 旨 信楽焼産地における生産工程の合理化は従来からの課題のひとつである。中でも釉薬調合に

は、数十種類の原料の管理やポットミル、 トロンミルおよび播潰機などの粉砕機が必要であり、大変

な仕事となっている。

そこで平成 7年度よリミキサー混合による釉薬調合について研究を始めた。平成 7年度は当試験場

で使用 している釉薬原料と市販釉薬の粒度測定および基本石灰釉における問題点の把握を行った。本

年度は、問題のあった石灰質原料と数種類の伝統釉について比較試験を行い、 ミキサーによる簡易調

合の可能性の検討を行った。

1 まえがき

通常、釉薬の調合は数種類の原料粉末を、重い磁

製のポットミルや大きな トロンミルなどによって 2

～15時間程度混合粉砕 したり、試験的な少量の調合

についても、悟潰機や乳鉢などによって長い時間混

合粉砕 している。

しかし、現在市販されている釉薬用原料のほとん

どが細かく粉砕されているもので、実際には混合す

るだけで調合できるのでないかと考えられる。

また、 この作業工程を簡略化することにより、省

力化が図れ、粉砕機 。容器などの洗浄排水の削減、

自家製釉薬調合による新製品開発能力の向上などの

効果が挙げられる。

そこで昨年度は、釉薬用原料および釉薬の粒度分

析と基本的な石灰釉薬の簡易調合における問題点の

把握および検討を行った。

本年度は、(1)石灰質原料の検討 (2)伝統釉薬の調

合比較を行った。

2 石灰質原料の検討

前回使った鼠石灰においては、凝集が強 く分散 し

にくいため ミキサー調合では、釉薬中に塊が残 り、

焼成後に熱膨張の違いで剥離するという問題があっ

た。ここではあらか じめその凝集 した原料を乾燥 し

よく粉砕 したものと他の一般的石灰質原料である炭

酸カルシウムについて比較 した。

2.4 比較実験

次の石灰釉の調合について比較を行った。

釜戸長石   60 (重 量比)

石  灰   18
鳥屋根珪石  12
水ひ蛙目粘± 10

調合は、約 4ゼ の釉薬泥漿が出来るように各原料

を計量 した。そこでの石灰質原料は次のものを使用

した。

(a)凝集 して湿った鼠石灰

(b)乾燥 し播潰機で粉砕 (2kgi l時間)し
た鼠石灰

(C)炭酸カルシウム (市販、乾粉)

以下の工程は、

大型 ミキサー (図 1)を使い、水をあらか じめ入

れておき、攪拌 しなが ら原料を投入 し、約 5分間混

合 した。次にほとんどの原料が全部通過出来そうな

目開きが297μ mの舗を 2回通過 させた後、約 1週

間静置 した。

鼠石灰および炭酸 カル シ

ウムとできあが った釉薬泥

漿の粒度分析を行った。

この釉薬を信楽 の 1号土

に施釉 し、小型電気炉 を使

い麗費化夕怪1180、  1200、  1250、

1300℃、04ポ ガス炉で還元

炎 SK8(実 際温度 :1245

℃)で焼成 した。
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図 1。 大型ミキサー



粒  度 (μ m)
10%径 50%径 90%径原料 。釉薬

19,73鼠  石  灰 092 5,47

089 523 1898鼠石灰 (粉 )

2530 4366炭酸カルシウム 648
30.07(a)釉 薬 1.42 945

134 9 2991(b)釉 薬
169 1196 3C

2.2結 果

粒度分析結果は表 1の とおりであった。

表 4 石灰質原料および釉薬の粒度分析

粒度について

鼠石灰に対 して、今回使用 した炭酸カルシウムは

非常に大 きな粒径を持つことがわかった。

釉薬についても、その傾向が表れている。

図 2 石灰質原料比較テス トピース

次に各温度での焼成後の釉薬 (図 2)表面につい

て観察を行 った。

溶け方について

(a)(b)と も釉薬 とも溶 け方にはあまり違い

はないが、(C)は溶けにくい。

剥離について

本来なら (a)は多 くの乗1離 が起 きるはずだが

(b)と はとんど変わらず、凝集 した石灰 とお もわ

れる若子の剥離が起 きた。(C)に はなかった。

2.3考 察

鼠石灰は、細かい原料のため他の原料との反応性

は良 く、溶けやすいが、凝集 しやすく泥漿中でもな

かなかほぐれない。 しか し、泥漿調整後 1週間静置

すること。または、高速にて攪拌すること。によっ

ていくらかは使用できる。

ここで使った炭酸カルシウムは、乾いた状態で市

販されているものである。これについては釉表面で

の剥離は起きないが、粒径が大きいため1200℃ まで

では反応性が劣る。 しか し、1250℃ では、ほとんど

違いはなく、透明であった。

このように同 じ組成の原料についても、粒度が異

なることによって反応性や分散性が違ってくる。ゆ

えに簡易調合においてはこのような点にも留意する

必要がある。

3 伝統鵜薬 の調合比較

伝統釉の 5種類の釉薬について、 ミキサーを使っ

た簡易調合と従来のポットミルによる調合の比較を

行った。

3。 4 比 較 実 験

次の各釉薬において泥漿が約41に なるように計量

した。また、ここでは石灰質原料は炭酸カルシウム

を使った。

(目室看監上ヒ)

A灰色釉薬

釜戸長石      60
炭酸カルシウム   18
鳥屋根珪石     12
水ひ蛙目粘±    10
大正黒       2

B海鼠釉

釜戸長石      55
炭酸カルシウム   25
鳥屋根珪石     20
亜鉛華       7
水ひ蛙目粘±    8
酸化鉄      2.5
酸化コバル ト    15
二酸化マンガン  2.5

Cタ ルクマット釉

釜戸長石      43
炭酸カルシウム   24
仮焼 タルク     9
亜鉛華       10
鳥屋根珪石     24
酸化チタン     5
ベントナイ ト    2

D亀甲青磁釉

カリ長石     100
灰酸ス トロンチウム 5
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次の 2種類の方法で調合を行い、 2 石灰質原料

の検討と同 じくこの釉薬を信楽の 1号土に施釉 し、

小型電気炉を使い酸化炎1180、 1200、 1250、 1300℃、

04∬ ガス炉還元炎 SK8(実 際温度 :1245℃ )で
焼成 した。

(1)2の 実験と同様に大型 ミキサーにより約 5分間

混合 し、舗 (297 μ m)を 2回通す簡易調合。

(2)内 容積約71の磁製ポット (約 3cmの 磁製 ボー

ル、回転数60rpm)に より8時間混合粉砕。

3.2結 果

粒度についで

粒度測定の結果 (表 2)や はり、ポットミルによ

る釉薬のほうが全体的に粒径が小さくなった。

しかし、亀甲青磁釉など臨発原料の粒径の大きい

ものは8時間のポットミルでは10μ 醜程度までの粉

砕はできない。

表 ¢ 各釉薬の粒度分析

粒  度 (μ m)
A灰 色 釉 薬

10%径 50%径 90%径
ミ キ サ 179 1153 3116
ポ ッ  ト  ミ ル 109 727 2217

粒  度 (μ m)
B海 鼠 釉

10%径 50%径 90%径
キ  サ と,01 15.75 50,02

ポ ッ ト ミ ル 189 1318 88,31

粒  度 (μ m)
C タルクマット釉

10%径 50%径 90%径
ミ キ サ 1.28 16,66 4896
ポ ッ  ト  ミ ル 120 1442 4244

粒  度 (μ Tn)D 亀甲青磁釉
10%径 50%径 90%径

キ  サ 305 2594 99

ポ ッ ト ミ ル 262 2280 63.47

次に各温度での焼成後の釉薬 (図 3)表面につい

て観察を行った。

溶け方について

A灰色釉薬については、基礎が 2の実験の石灰釉

であり、石灰釉の溶け方が粒度によって違ったこと

から、ここでも同様にポットミルによる平均粒径が

7.27μ mで、 ミキサーによるものが11.53μ mで ぁ

る。このことから1200℃ では溶け方に差があったも

のと推察できる。また、1250℃ では、差はなかった。

炭酸カルシウムを使っている他の釉薬についても

同 じことが言える。

炭酸カルシウムを使っていないE火色釉について

も粒度に差がある場合には溶け方に差がある。

剥離につ tヽ て

どの釉薬についても剥離は確認できなかった。

仮焼 タルク

無鉛 フ リッ ト

酸化鉄

ベ ン トナイ ト

E火色釉

平津長石

水ひ蛙 目粘土

カオ リン

酸化鉄

灰酸 カ リウム

CMC

５

０

１

２

80

10

10

1。 5

10

03

-98-

図 3 伝統釉薬による比較テス トピース



3-3 考 察

石灰質原料に炭酸カルシウムを使 うことで凝集 し

にくくなり、釉薬表面の最1離 もなくなった。しかし、

粒径が大きくなったため溶けにくくなった。

若千溶けにくくなるものの、焼成温度を上げるこ

と (適正な温度)で差のないものになった。

4ま と め

これまでの研究では、釉薬原料の粒度の把握、簡

易調合での石灰質原料について、伝統釉薬の調合比

較などによリミキサー混合による簡易調合について

検言寸を行 ってきたが、次のようなことが言える。

。釉薬原料において、鼠石灰のように非常に細かく

湿った原料は凝集力が強 く分散 しにくく、釉中にそ

のまま残ると釉薬表面での剥離につながる。 しかし

ながら一般に細か く凝集 しやすい原料である水 ヒ粘

土などについては問題が出なかった。粒径が大きな

炭酸カルシウムについては反応性が劣り溶けにくかっ

た。

つまり、凝集 しにくく、反応性の良い平均粒径は

鼠石灰と炭酸カルシウムの間の 5～ 25μ mで平均10

～15μ mが良いのではないかと考えられる。

。ここでの分散方法として、家庭用 ミキサー (容量

約 22)や大型 ミキサー (容量約 6ゼ )を使い、舌し

流が十分に起 こる状態で行ったが、強い凝集には短

時間での分散はしにくい。今後、大量の釉薬につい

て、分散の方法を検討する必要がある。超音波利用

なども考えられる。また、舗を使 うことは大きな粒

子を取 り除いたり、泥漿にせん断力を与えることに

もなり重要な工程である。

以上のように、短時間で手軽にできる釉薬調合に

は原料の粒径の管理や分散方法の検討などが必要で

ある。 しか しながら昔の泥漿あわせの時代と今日の

管理技術の組み合わせによって解決できるものと考

えられ、引き続き課題のひとつとして研究 していく

つもりである。
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要 旨 樹脂型の応用研究の一環として、今年度は金枠を用いた樹脂型の問題を解決するために、樹

脂枠を用いた湿式プレス成形用樹脂型を試作 し、耐久試験を実施 した。多孔質エポキシ樹脂型の作成

方法については参考文献を参照されたい。

材 料

多孔質エポキシ樹脂及びガラスビーズ充填材、炭

素繊維で強化 した型枠用エポキシ樹脂、型枠用紙管

およびビニールテープ、配管用チューブ、金具一式

2 作成方法

概念区を参照のこと。

3 耐 久 試 験

樹脂枠を用いた湿式プレス用樹脂型を用い、信楽

町内の製陶業者において実際に生寸法一辺 230ミ リ

メー トル、高さ70ミ リメー トルの布目模様の入った

角鉢を成形 し耐久試験を実施 した。多孔質樹脂型本

体を作成 した際に樹脂に気泡を巻き込んでしまった

ため、布目模様の一部が摩耗 してしまったが、数百

回の成形試験の終了後 も樹脂枠には破損等の異常は

まったく見 られなかった。

4効 果

4 1 従来の湿式プレス成形用の型は金枠を用

いていたため非常に重 く、型の取り付け、

取 り外し作業を一人で行うことが困難であっ

た。 しか し樹脂枠を用いたことにより軽量

となり、型の取 り付け、取 り外 し作業を一

人で行 うことが可能となった。

4.2 金枠の中に多孔質樹脂を流 し込んで作成

した型は硬化時に多孔質樹脂が収縮するた

め金枠と樹脂の界面に隙間が生 じやすかっ

た。 しかし樹脂枠を用いた型の場合は型本

体を先に作 り、後から枠を作成するため型

と枠の間に隙間が生 じない。 したがって隙

間による強度の低下や、空気漏れが生 じな

い。また、枠の樹脂が硬化時に収縮するた

め多孔質樹脂に圧縮応力が掛かり、型の本

体が割れにくくなる。

4,3 金枠を用いた型は鉄錆によって製品が汚

れやすかった。 しか し樹脂枠を用いた型は

錆びないため白色度が要求される製品を成

形する際に問題が生 じない。

4.4 生製品の脱型のための圧縮空気を通すチュー

ブを型枠のすぐ近 くに配管することができ

るので、型が全体的に小型になる。

4.5 金枠を用いた樹脂型は鉄 と樹脂 という異

素材を用いているため廃棄処分が困難であっ

た。 しかし樹脂枠を用いた樹脂型は再生 こ

そ困難ではあるものの廃棄 しやすい。

4。 6 金枠を鉄工所に発注すると上型 と下型の

枠の合計が数万円単位の金額 となる。 しか

し原料費にかぎっていうならば樹脂枠は樹

脂と紙管の値段のみであるためさほど高価

ではない。

5 今後の課題

5.1 エポキシ樹脂を用いた型枠は曲げ強度は

高いものの靭性に乏 しいため割れるおそれ

がないとはいえない。靭性が高 く、 しかも

型本体の樹脂との接着性が高い樹脂の試験

をする余地がある。
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5,2 湿式プレス成形用の型ではなく、ローラー



マシン成形用樹脂型にも樹脂枠を応用 した

い 。
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作成方法の概念図 (断面)

1。 粘上で作成 した原型をウレタンゴムに置換 し、

実際に使 う原型を作る。

2.内面に離型性を高めるためにビニールを貼 った

紙管の型枠から、生製品の脱型のための圧縮空

気を通すガラス繊維性チューブを配管する。

紙 管
犀
/ガ ラス繊維製チューブ

紙
１
輩

5.原型および下型 と紙管の間に多孔質エポキシ樹

脂を流 し込み上型の本体を作る。

6。 粘土板の上に型の本体を乗せ、型 と紙管の型枠

の間に下型の型枠の樹脂を流 し込む。

7.上型 と紙管の型枠のFHEに 上型の型枠の

樹脂を流 し込む。

8。 粘土板を取 り去 り、樹脂で下型の本体

を封止すると完成する。

穐

3,原型と型枠の間に多孔質エポキシ樹脂を流 し込

み下型の本体を作る。

4.上型の配管をする。

③  O

③  O

③  ⑤

③③

③◇

⑥ ○

④   O
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要 旨 近年、陶磁器業界では良質粘土質原料の資源の枯渇化が懸念されている。この対策として、

新規鉱山の開発、外国原料の使用、低品位原料の精製などがあるが、粘土を使わない、あるいは減 ら

すというのも一つの方向である。幸い、本県南部地域にはアプライ ト (珪長石)や蛙目粘上の水ひ砂

などの非可塑性原料は豊富にあり、成形方法は限定されるものの、これらの原料を主体とした素地に

は新 しい素材感 も期待できる。本研究は、従来成形性が劣るため、あまり研究されなかった低粘土質

組成の素地を中心にその焼結特性を検討 したものである。

1 はじめに 表 1 出発原料の化学分析値

Si02 A1201 Fe20]Ti02 CaO MgO Kを O Na20 1glos(

畑 長 石

福島珪石

本山木節

三郷山砂

773 128 0 15 003 040 000 463 3 56 0,51

996 005 002 001 000 000 002 0 02 0 1G

498 33 4 1 39 0 95 006 036 083 006 127

84 1 863 008 003 025 000 5 17  1 17 030

2.2 調合割合

調合割合は表 2に 示す。畑長石一福島珪石一本山

木節系でいずれも粘上の含有量が非常に少ない特殊

な領域である。参考のために、三郷砂単独について

も試験を行った。

表 2調 合 割 合

従来から、信楽焼の素地は木節粘土や蛙目粘土な

どを水ひせず、そのまま湿式または乾式で粉砕する

ことにより製造されてきた。 しか しながら、最近で

は原上の中の粘土量が減少傾向であるため、その対

策として三郷山地区のボーリング調査やその水ひ試

験などが行われた 1)。 その中で、筆者が注目したの

は不要となる水ひ砂である。 ここの蛙目粘土の水ひ

砂は非常に長石が多いのが特徴である。以前に、ア

プライ ト (珪長石)を単独で微粉砕 して鋳込み成形

した少 が、この水ひ砂はさらに有利な点 (鉄 の含

有量が少ないことや K20/Na20が大 きい)が多い

ことから良い特性が期待できる。ただ、処理するフ

ルイロにより、珪石と長石の比が変わる (粗粒で珪

石 リッチ、微粒で長石 リッチ)ので、ここではアプ

ライ トー珪石系を中心に粘土の含有量が少ない組成

について試験 し、その水ひ砂を利用するための基礎

データを得た。

2 実験方法

2。 1 出発原料

アプライ トは畑長石粉砕品 (新陶産業MK― H,

50%径約 6μ m)、 珪石は福島珪石、粘土 は本山木

節、水ひ砂は三郷山蛙目粘±125 μ m応 るゝい上 (以

下三郷山砂と記述する)を用いた。なお、珪石およ

び三郷山砂はア トライタで50%径を 3μ m程度に粉

砕 した。それぞれの化学分析値を表 とに示す。

2.3 試験体作製方法と焼成方法

表 2の調合物300g、 水 (out82～ 35%)、 解膠斉10,

5%(中京油脂製D-305)を アル ミナの玉石の入 っ

たポリ広ロビンに入れ、 1時間回転させた。調合①

～⑤および⑩には有機バインダー (中京油脂製WE―

518)を 1%添加 し、さらに10分 間回転 させた。得

られた泥 しょうは40mm角 のプラスチック製の容器

に入れ、風乾させて試験体を得た。

焼成は、酸化焼成については電気炉、還元焼成に

ついてはガス窯を用いた。焼成温度は酸化焼成では

1000℃ まで200℃ /h、 1000℃ から最高温度までを1

00℃/hと し、最高温度で30分 間保持 した。還元焼

成の焼成時間は 6～ 8時間程度であり、還元は900

*信
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~信
楽窯業試験場

研究開発係

指導係

-103-

① ② ③ ④ ⑤ ⑥ ⑦ ⑥ ③ ⑩

畑 長 石

福島畦石

本山木節

三郷山砂

100   80   60   40   88   68   48   76   56   -

0  20  40  60   0  20  40   0  20   -

一
　

〇〇

２４

　

一

２４

　

一

‐２

　

一

‐２

　

一

‐２

　

一

０

　

一

０

　

一

０

　

一

０

　

一



℃から入 り、その CO濃度は 2～ 3%と した。

2.4 評価方法

焼結状態を評価する試験 として、かさ比重と吸水

率を用いた。方法は、」IS C-2141の基づいたアル

キメデス法および 3時間煮沸吸水率である。

3 結果と考察

3.1 調合範囲の鉱物組成の考察

調合割合だけでは具体的な鉱物組成がわからない

ので、簡易なノルム計算法 (下記参照)でそれぞれ

の鉱物組成を求め、三角座標にプロットしたのが図

1である。

簡易ノルム計算法

カリ長石①=K20/0.1692

ソーダ長石②=Na20/0.H82

灰長石③=Cao/0.2016

粘土④=(A1203~① ×0.1831-② ×0.1944-③ ×

0,3664) //0.3949

珪石⑤ =Si02~① ×0.6477-② ×0.6874-③ ×0.432-

④×0.4655

長石⑥=①十②+③ その他⑦=100-(④十⑤十⑥)

粘 土

80 20

40 60

20 80

長石   80 60

図 1 調合物の鉱物組成

3。 2 木節を含まない系 (調合①～④および⑩)

この系のかさ比重、吸水率を図2.1、 2.2、 3.1、 3.

2に示す。各調合でかさ比重が最大でかつ吸水率が

0%付近なる温度は、酸化焼成の場合では①が1150

℃、②と⑩が1200℃ 、③が1250℃ となるが、④につ

いては1300℃ でも焼結しない。還元焼成では④を除

き、それぞれ約50℃低下する。④がこの温度でも焼

結しないのは、長石比率が24%と ③の36%と 比べる

と低く、マトリックスが長石ガラスで埋まらないた

めと思われる。

「問
範
４
拘
Ａく

2.5

2.4

2.3

2.2

2.1

2_0

■9

lB
l_7

■6

電巧

― ①
→ ②

一 ③

― ④

釣

‐８

‐６

‐４

‐２

‐０

８

６

４

２

０

（
預
）
障
柊
き

通

４

Ｅ

・
２

・
１

・
０

・
９

・
８

，

ね

・
５

ｍ悧
コ
４
鞄
ムく

劉

‐８

‐６

‐４

‐２

‐０

８

６

４

２

０

（
預
）
祥
＜
慾

珪 石

1150 12∞  1250 13∞  1150 12∞  1250
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図2.1 木節な し系のかさ比重

焼成条件 (左 :酸化 右 :還元)℃

図3.1 木節なし系の吸水率

tiS0 12∞  1250 13∞  1150 12∞  1250

焼成条件 (左 :酸化 右 :還元)℃

図2.2 三郷山砂のかさ比重
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図3.2 三郷山砂の吸水率
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3.3 木節を12%含有する系 (調合⑤～⑦)

この系のかさ比重、吸水率は図2.3、 図33に示す。

この系はアプライ トを本山木節で置換 した調合であ

るが、全体に焼結温度が低 くなる傾向があり、過焼

によるかさ比重の低下 も粘土質原料を含まない前述

の系より著 しい。

0-O_
う

郵

・
３

塑

・
ｌ

Ю

Ｂ

Ｂ

・
７

る

。
５

『脚
登
４
判
ハく

― ③
→ ③

2.5

2_4

2.3

22
21

2.O

電9

瑶潟

1_7

構.6

電_5

み
1150 1200 1230 1300 1150 1200 1250

一棚
通
４
狛
パく

焼成条件 (左 :酸化 右 :還元)℃

図2.4 木節24%系のかさ比重

1lS0 1200 1250 1300 1150 12∞  1230

焼成条件 (左 :酸化 右 :還元)℃

図 2.3 木節 42%系のか さ比重

1150  4200   1250   1800  1150   1200  1250

1150 1200 1250 1300 1150 1200 1250

焼成条件 (左 :酸化 右 !還元)℃

図3.4 本節24%系の吸水率

少なく、焼成幅が広い。

(2)粘土質原料を加えない系では、長石含有量が

36%と 24%の素地の間で焼結特性に大きな差が

あった。

(3)三郷山砂を用いた素地は、アプライトに比べ、

鉄分が少なく (01%以下 )、 酸化焼成で も焼成

体は乳濁 したガラスのようで透光性にも優れて

いた。

アプライ トや蛙目粘上の水ひ砂のような非可

塑性原料でも微粉砕すれば、鋳込み泥 しょうを

作製することは可能で生産性 も良好である。こ

れらの素材は、透光性を生かした照明器具、涼

感のある食器、置物、花瓶等への利用が可能と

思われる。
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図 3。3 木節 12%系の吸水率

3.4 木節を24%含有する系 (調合③,③ )

この系のかさ比重、吸水率は図2.4、 図3.4に示す。

調合③のノルム計算値は長石47%、 粘±20%、 珪石

30%であるが1300℃ での比重の低下が著しい。これ

は、比較的長石 (Flux)の 多い領域であり、粘土

質原料からのA1203分 が供給により、Si02-A1203~

Flux系 の発泡しやすい領域に入 ったためと思われ

る。

4ま と め

本研究では、アプライ トを主体 とした低粘土質素

地および三郷山砂の単独素地の焼結特性を検討した。

得 られた知見は以下のとおりである。

(1)低粘上質領域 (粘土含有量20%以下)で は、

粘上が少ないほど過焼によるかさ比重の低下が

―
→ ⑥

②

→
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要 旨 窯業原溜として重要な位置を占める長石原料に含まれるカリ長石の結晶系について、その判

別法を整理 し、さらに滋賀県南部地域の長石資源 (7プ ライ ト)の結晶系がどのような状態であるか

について検討 した。

4 1ま じ鰺 |こ

長石は、ごく一般的な造岩鉱物であり、窯業原料

としても釉薬や素地に広 く用いられる。普通は、○

○長石というように産地名が付加され、その銘柄で

その特徴がイメージできる。また、外観や成因から

ペグマタイ ト長石、砂婆 (藻珪)、 アプライ トと呼

ばれることも多い。原料メーカーのカクログなどで

は、カリ系、ソーダ系とさらに簡略化させている。

陶芸作家が、よく特定の長石にこだわるのは経験

的に長石質原料の違いを知っているからであるが、

いったい何が違 うのであろうか。筆者は、粒度、化

学組成、鉱物組成の 3要素 とし、その違いを分析す

ることで評価 している。

長石の組成は、カリ長石―ツーダ長石―灰長石の

3成分で考えるのが普通であるが、一般的な長石質

原料はCaO成分が少なく、石英を多 く含むのでカ

リ長石―ソーダ長石一避石の 3成分系で考えてよい。

蛍光X線装置の発達で迅速かつ精度の良い化学分析

値が得 られるようになったので、これらの割合はノ

ルど、計算から容易に求められる。

問題となるのは、長石の結晶構造である。偏光醸

微鏡で結晶形を調べる方法 もあるが、現在ではX繰

回折装置の回折チャー トから同定するのが主流であ

る。ただ、その回折チャー トは、カリ長石、ソーダ

長石の共存だけでなく、同質多像の問題もあるため、

少々複雑である。特に、カリ長石は微斜長石、正長

石、ハ リ長石など多数の多形が存在 し、熱履歴、変

形、水などの触媒の存在などにより崇単斜晶系の正

長石から三斜晶系の微斜長石への転移が進行する。

正長石から微斜長石への転移の進行度を三斜度と定

義 し、岩石の熱的 。構造輸歴史を調べた文献も多い。

論 じられることは比較的少ないが、長石を主原料と

する釉薬分野では亀甲貫入釉や油滴天国釉など見 ら

れる。
°め

このようなことから、カリ長石の結晶系を知るこ

とは、岩石の起源などの研究だけでなく、窯業原料

として利用するうえでも重要なことであることがわ

かる。

そこで、その判別法について再考 し、過去に詳 し

く調べられていない県南部の鉱石についてその結晶

系を調べた。

2 X線 回折章こよる力ν長石の結晶系の岡冠

盟。稔 JCぽ ⑮S(漁 STM)カ ー ドと上ヒ較する

最近では、膨大な数のデータもCD― ROMに収録

されているため、コンピュータに既知の条件を入力

するだけで素早 く化合物の結晶系が検索できるよう

になった。ただ、長石は表 とのように数多 く種類が

表 1.長石グループの」CPDSカ ー ドゆ

4), 5)

また、長石を利用する立場から、結晶系の違いが
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Anorthoclase, disor derod 9-478 a,K)(Si]Al)03

17_517 (N114)AISis080 5H2①B tonltc

Ceisian, 38-1450 BaA12Si2()も

卜licrochne,  intermcdiate 19マ 932 KAISi3()n

卜licrochne、  ordered 19-926 KAISi303
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Sanidine disorderclt 25618 K(Si3Al)On
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Albite disordered 10-393 Na(Si3Al)Os

Albite, ordered 9_弯 66 NaAlSi303
Albite orderd 19-1184 NaAlSi30S
Anorthite, ordered 41-1486 CaA12Si20a

Anorthi後 , sodian, disordered 石1-1481 (Ca,Na)(Si,Al)408
Anorthite, sodian, intermediate 18-1202 (Ca,Na)(Si,Al)40a
Anorthite, sodiani ordered 9-465 (Ca,Na)(Al,Si)2Si204

Anorthite sodian ordered 20_528 (Ca,Na)(Al,Si)2Si208
Rocdmerttneritc 18-1201 NaBSi30,

0
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あるため、同定が難 しい。

カリ長石に関連する重要なカー ドは、正長石319

66、 中間微斜長石19-932、 最大微斜長石 19-926で あ

る。 しか し、 これ らの カ ー ドは測定 法 が Fil阜

densitorometer readingで あり、 Diffractometer

で測定 したものと強度が大きく異なるため、これら

を信用 し過ぎると正 しい判断ができない。すなわち、

上記のカー ドでの各結晶の最強 ピークは、正長石が

269° 、中間微斜長石が27.5° 、最大微斜長石が21.0°

である。

筆者のデータでは、いずれも最強 ピークは27.5°

付近であり、他のピークはこの 3分の 1以上になっ

ていない。

2.2 標準試料のX線回折秀ャー トと比較する

この方法は、持 っている試料の純度や信頼度が高

いものであるならば、間違いが少ない。図 1は、筆

者の手元にある代表的な試料のX線回折チャー トで

ある。最上図はソーダ長石、その下の 3つ の図はペ

グマタイ ト系のカ リ長石である。化学分析値は、表

2の とおりである。

表 2.代表的な長石の化学分析値

Si02 A1203 Ftt03 Ti02 CaO W生 gO K20 Na20 1g10ss

とるため、Na20の含有量 も多 く、回折チャー トも

カリ長石とソーダ長石の複合 したパターンとなって

いる。 この範囲 (20～ 33° )で はα一石英 は前述の

2ピークのみであり、CAFの Albite(0)の ピー

クを除 くと、それらの回折チャー トにはカリ長石の

ピークのみが残る。

微斜長石 (三斜晶系)の CMFと 正長石 (単斜晶

系)の COFで は明らかに回折パターンが異なる。

まず、29～ 31° に目を向けたい。 CMFは 294° (131)

と302° (131)1こ ピークが分離するのに対 して、 C
OFは 29,8° のみである (131)。 この差を用 いた微

斜長石と正長石の判別方法は2.3で示すように一

般的である。他にも、その差はピーク分離とピーク

位置で現れている。22～ 23° 付近では、微斜長石が

22.3° (111)と 22.6° (111)に分離するが、正長石で

は22.5° のみである。また、23～ 24° 付近では、微斜

長石が23.2° (130)と 24.0° (130)に対 し、正長石は

23.5° である。23.5° については、Aibiteの (111)と

重なるが、Albiteの 他のピーク (22.0° と24.2° )を
考えれば、COFの 23.5° は正長石のものであるこ

とが容易にわかる。32～ 38° の付近の ピークについ

ては、微斜長石は台地状、正長石はシャープである。

CAF
CヽIF

INDF
COF

019
121

12 7

■ 0

109 0
2 68  0

249  0

384  0

筆者が長石質原料のX線チャー トを見る場合、ま

ず注目するピークはα一石英の26.6° (管球がCu

の場合)で ある。20.8° に 2次 ピークがあれば、 ほ

ぼ確定できる。次に注目するのは、その右隣の275
°

と27.9° である。前者がカリ長石のピークであり、

後者がソーダ長石である。他にも、雲母鉱物の8ぴ

やカオ リン鉱物の12.3° などは重要な位置である。

一般的な窯業原料での斜長石 (ソ ーダー石灰系長

石)は、灰長石の固溶量が少なく、ソーダ長石すな

わちAlbiteで ある。やはり、問題となるのは表題で

もあるカリ長石である。図 1か らこのカリ長石につ

いて考えてみる。

中国曹長石 (以下 CAF)は 、表 2か らもわかる

ようにK20の合有量が少なく、図 1の回折チャー ト

にもカリ長石のピークが現れていない。典型的な低

温型アルバイ トである。 これに対 し、中国微斜長石

(以下 CMF)、 インド長石 (以下 INDF)、 中国

正長石 (以下 COF)は ソーダ長石とペル ト構造を

679
664
659
662

191

179

181
184

000
001

001

000
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2.3 (131)と (131)の ピークから判定する

この方法は、GoLDSMITH&LAVES(1954)ん こゞの

間隔の違いでカリ長石の三斜度が定義できることを

示 して以来、岩石の生成条件示す指標として、地質

学者の間で広 く用いられている。その式は三斜度Z=
12.5× [d(131)一 d(131)]で ある。

また、正長石と微斜長石の間にも中間的な三斜度

を持ったRD長石 (色々な程度のAl Si秩序度をもっ

た微少な ドメインの集合よりなり、プロー ドな回折

パターンをもつカリ長石)の存在 も報告されている。

すなわち、カリ長石の結晶系の議論は、単に微斜長

石か正長石ではなく、中間的なものや両者の共存 も

含めて考えなければならない。 このことは、 IND
Fの回折パターンがCMFや COFと 異なることか

らもわかる。

図 2は正長石と微斜長石の間を 5つ のタイプに分

類 した例である。の

。Type Iは (131)に シャープなピークをもつ (正

長石)

。Type Ⅱはそのピークがブロー ドな もの ((131)

にピークをもつRD長石)

・ Type Ⅲは台地状のピークをもつもの (RD長石 )

・ TypeⅣ は台地状 ピークにはっきり (131)と (131)

のピークをもつもの ((131)と (131)1こ ピークを

もつRD長石)

。Type Vは (131)と (131)の 2つ のみの もの

(微斜長石)

*RD長石とはRandomly disOrdered feldspar

の略である。

この分類では筆者が示 した CMFは Type V、

INDFは Type m、 COFは Type Iと なる。

2.4 (060)と (204)の ピーク位置の関係を

プロットする

この方法は、WRIGHT(1968)が 発表 し、正路や金

岡らによって解説されている。すなわち、(060)と

(204)の関係をプロットすると図 3の ようにきれい

に微斜長石、正長石、ハ リ長石の 3つ の系列に分か

れるというものである。 この方法に用いれば、 2.3

の方法では値が 0と なり、区別できない正長石とハ

リ長石が容易にわかる。(点線は後述の図 5の位置)

さらに、正路はこの図から構造パラメータηを次

式のように定義 した。の

η=6.68× 2θ (060)-744× 2θ (204)+99182
このηの値が約2.5で最大微斜長石 ―低温曽長石

系列、約 0で正長石系列、約 1.5で高漏型ハ リ長石―

高温曹長石 としている。また、金岡は1050℃ でか焼

してからX線回折を行 っている。
0 これは、 カ リ

ソーダの固溶により、回折線が減 らすことができる

のと、(201)の ピークの変化でカ リ長石 とソーダ長

石の比がわかるなどの利点がある。 この場合は (06

0)も (204)も 高角度側ヘシフトし、 η値は変化 し

ない。

図 1に示 した各カリ長石の η値は、CMFが 2.5、

INDFが 2.0、 COFが 08で あった。

Type f

O

一離

図 2.カ リ長石の29～ 31° のパターン (5タ イプ)D
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3 県 南 部 の長 石 資 源 中 の カ リ長 石

3.1 県南部の地質と長石鉱山

滋賀県南部地域には花南岩が広 く分布 しており、

長石資源 (ア プライ ト)は その中から産出する。

この花蘭岩は最近では 2つ に分類されている。す

なわち、山陽苗木帯花闘岩 (田上花蘭岩)と 領家帯

新期花闘岩 (信楽花閾岩)で あり、前者が後者を貫

くとされている。
Ⅲ)大まかな位置関係 は、 田上花

蘭岩は信楽盆地の北部、信楽花筒岩は南東部であり、

西部には中 。古生層が分布 している。

これらの花蘭岩について tよ 、西村のカ リ長石の二

斜度にもとづ く詳 しい研究がある。
の また、 この

中に散在する長石鉱山は、現在11鉱山であり、須藤

は鉱床形成メカニズム、成囚、外観などから、石の

種類を分類 した。すなわち、「細粒優白色花向岩

(ア プライ ト)J、「交代性長石」、「変質花蘭岩」に分

けられるとしている。
り

ただ、鉱石に含まれるカリ長石の結晶系を論 じた

文献はなく、昭和60年度から3年 FHl行われた大阪通

産局の非金属鉱物資源対策事業の報告書にはX線国

折のデータ (京都大学工学部資源工学教室)がある

が、カリ長石はK― Fel懇。とのみ解析されている。0

3.¢  実験試漑

各鉱山の試料には、大阪通産局から配蕊された基

時のもの (15点 )を用いた。これらの鉱石の種類を

表 3、 化学分析値 (た だ し、Si02と A1203tま 小数点

1桁 とし、tr.は 0,00と した)を表 4に示す。

車津市

水 困町

O白水
大津市

○

丼上長石 石倉
⑬ 甲南町

表 2.使用 した鉱石の種類 つ

表 8。 使用 した鉱石の化学分析値 n

Si02 Al,03 Fe203 Ti02 CaO 卜五gO X20 Na20 1gioss

甲
西
町

栗
東
町

IN8

1N8

AY2

AY7

1Sl

KMl

KM2

NSl

ASl

HKl

■K6

SGl

HTl

DI登

ZNl

675

75 2

769

77 1

67 2

778

639

779

775

775

78 1

790

787

80 1

766

19 5

148

135

126

192

128

223

129

131

12 9

135

129

129

118

144

006

093

0 14

1 20

0 10

0 19

054

011

021

023

034

0 18

0 17

008

011

001

002

002

005

000

006

0 10

003

005

002

004

005

002

003

002

035

018

050

057

026

067

010

068

052

050

1123

040

030

039

034

002

003

000

001

001

001

010

001

004

001

007

005

003

004

006

368

481

460

4 71

667

4 63

547

449

446

4 55

504

488

4 92

481

601

843

257

388

287

588

327

614

3 19

311

331

313

329

359

307

196

045

187

041

080

065

045

2 30

056

085

079

099

062

043

040

1 54

醜

S.3 霙験方法

試料は粉末であり、理学電機製 X線回折装置 RI

NT2500を 用いて測定 した。管球はCuで、電圧電流

は、それぞれ40kV、 50mAと した。なお、スキャン

スピー ドは、(131)と (131)の 測定の29～ 31° 、

(060)の405～ 425° 、(204)の 495～ 51.5° など重

要なピークの測定には025° /minを用いた。 2θ の

補正には、試料に含有する石英の (112)を 内部標

準 としてナllヽ たヽ。 この ピーク |ま 、 」CPDSカ ー ド

331161に よると50.14° である。
銅
⑤
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採取個所鉱山名 NO 鉱石 (製品)等級名

A(祇 浮|イ立鉱 )

井
く
上長石
IN)

4号切羽寺級塊
3号切羽 (3段 園)

阿  山
(AY)

原石置場
石

く IS
倉

＞ 南郷長石塊

貯鉱場 (製品置場)

ッーダ (鉱石) ン

雲  井
(KM)

第 2切羽国産信楽
(NS)

アプライ ト1級

AoB級 製品 A切羽上 。中 。下段部朝
(AS

宮
)

釉用切羽

試薬切羽
自
(

水
HK)

1級 第 1切羽信楽
(S

中野
G)

第 1。 2切羽畑 長 石
(HT) A級製品

東鉱床中央部大  福
(DI) 特選塊

第 1切羽銭 司
ZN) 特級

石
部
町

信楽町

勢

畑長石

O° °信楽中野

図 3.長石鉱山の位置



3.4 結 果

各試料の (060)と (204)の 角度とη値を表 4に

示す。なお、表には 2で示 したカ リ長石 と」CPDS
カー ドのデータも付記 した。これらの角度をWRIGHT

の図上にプロットしたものが図 5で ある。各試料の

29～ 31° のチャー トについては、図 6に まとめた。

表 5.(060)、 (204)の角度とη値

試 料 名 060 204 η値

4 ま と め

カリ長石の結晶系の判別法と、各長石鉱山の鉱石

のX線回折チャー トの検討から、以下の知見が得 ら

れた。

(1)カ リ長石の結晶系は、単に正長石か微斜長石

では議論できない複雑な要素をもっている。 2.

3の方法は、おおよそ微斜長石系か正長石系が

判断できる点で便利ではあるが、中間的な試料

の (131)と (131)を 精度よく求め、三斜度を

計算することは難 しい。 2.4の 方法 は、多 くの

試料が正長石と微斜長石の中間位置するため、

これのみで判別することは困難である。むしろ、

正路の示 したη値などで評価するほうがよい。

(2)今回用いた鉱石は、正長石から微斜長石まで

種々の状態で存在する。藤吉の方法のによれば、

Type Iは なく、Type■ にD}1,KM-1,AS-1,
HT-1,HK-6,IN-8,HK l,IS-1、  Type ⅢにS

Gl,IN-3,Type Ⅳ にKM 2, AY 2, NSと 、

TypeVに ZN-1,AY-7が 分類される。

(3)η 値とこの 5タ イプの分類には、当然のこと

ながら相関関係があり、 (131)、 (131)、 (060)、

(房04)な どを総合 してカリ長石の状態を評価す

るのがよい。

(4)三斜度が 0と 考えられているの信楽岩体から、

AY… 2、 AY-7、 NS-1の ような、微斜長石に近

い (三斜度が高い)鉱石が産出 している点は興

味深い。
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現在、内需拡大に伴 う製品の多様化の中で、都市

景観材料にも良質なものが求められている。陶器は

質感と耐候性にす ぐれ自由な成形 。加飾が行えると

いう特徴をもつ。信楽焼の新分野としてこれが有望

視される。陶製 タイル 。案内板等の都市景観材料を

開発することにより、他の材料にはない良さをもつ

地場産業対応型製品の多品種少量生産が可能となる。

要 旨 コンピュータグラフィックスの出力機にカッティングプロッタを用い、陶製タイル e案 内板

等都市景観材料の新たな加工技術を開発 した。また新たな印刷技術による陶器の加飾を試みた。

はじめに
利用 し陶器のサンドブラス ト加工をおこなう。

キーボー ド、マウス、スキャナ等によって入

力された文字や絵模様はパソコンによって自由

に編集され、カッティングプロッタによって出

力される。これにより自硬性素地の鋳込み、案

内板のサンドブラス ト加工を試み、粘土型や金

型なしで凹凸加工ができた。

3.頗料の歴口昂J技術の開発
2.陶 器素地表面 の凹凸ぬ固工技術の開発

2.1 従来技術による陶器素地表面の四凸加工

技術と問題点

① 手彫り、貼り付け技法 (乾燥 。焼成時に亀裂

が発生 しやすく、熟練を要する)

② 石膏型による湿式プレス成形 (型の作成に時

間とコストがかかる量産向けの技術)

③ 金型による半湿式プレス成形 (設備が大規模

であり、型の作成に時間とコストがかかる量産

向けの技術)

従来技術による陶器表面の凹凸加工技術には

以上の問題点があるため、都市景観材料の多品

種少量生産品はアクリル、 トタン板等の素材に

よって作られてきた。しかしアクリル、 トタン

板は素材感が軽薄であり耐候性に乏しい。

3。 2 新技術による顔料の印昂」技術

3.2.1 スクリーンファックス製版による素

地表面への顔料直刷 り

3.2.2 スクリーンファックス製版による上

絵転写印刷

いわゆるプリントゴッコの技術を応用 したも

のであり、製版が迅速かつ低コストであるにも

かかわらず、細密な印刷が可能である。暗室が

不要であるため業者 も導入が容易である。

インテリア小物への装飾を試み 2.の試作品

とともに展示発表をおこなった。 (滋 賀県立信

楽窯業試験場試作展 於滋賀県陶芸の森)

2.2 新技術による陶器素地表面の凹凸加工技

術

① カッティングプロッタにより厚紙、ゴムシー

ト、樹脂パネル等を切断し、レリーフ型を作成

する。

② カッティングプロッタによって切断された原

型を樹脂、石膏に置換し成型用型を作成する。

③ カッティングプロッタにより切断されたシー

トをサンドブラスト用マスキングシートとして

3,4 従来技術による顔料のE口刷技術と問題点

① エッチング (銅版E口 刷)に よる下絵印刷 (熟

練した技術者 。プレス機が必要)

② シルクスクリーンによる上絵転写印刷 (設備

が高価であり、製版に時間とコストがかかる量

産向けの技術)

従来技術による顔料の印刷技術には以上の間

題点があるため、都市景観材料の多品種少量生

産にはペンキやカッティングフィルムが多く使

われてきた。しかしペンキやカッティングフィ

ルムは素材感が貧弱であり太陽光線による劣化

も激しい。
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都 市 景 観 材 料 の 研 究

情報の種類

入力装置

パ ソ コ ン

出力装置

出力媒体

文様・ ピクトグラム 写  真文   字

キーボー ド マ  ウ ス スキ ャナ

ワープロソフ ト ドロー ソフ トによる編集

プロッタソフトによるベクトル分解処理 フォトレタッチソフ トによる色分解処理

レーザープリンターによる印刷カッティングプロッタによる切断

厚紙 ゴム シー ト発泡スチロールパネル 紙

スクリーンファックスによる製版

石膏型 。樹脂

型への置換

切 り文字 。切 り文様のシー トを

利用 した凹凸型作成

スクリーンマスター孔版作成

凹凸陶器素地の成形

陶器表面への印刷

湿 式

プレス成形

ス ラブ

ロー ラー

成形

鋳込成形
素焼素地

単色印刷

上絵転写紙

多色印刷

陶器表面の凹凸加工と印刷加工

看板・銘板・案内板等施工

型および

印刷マス

ター作成

陶器表面の

加飾

加飾技術

完  成

―H2-



O主  旨

陶製エクステ リア製品の新たな需要を開拓するた

めに、平成 6、 7年度に引き続き、都市近郊の一般

住宅の玄関や庭及び室内で使われる陶製品の試作提

案を行 った。

O開発テーマ :一般住宅向け陶製エクステ リア、イ

ンテリア製品の開発。

O提 案 対 象 :住宅公団、建築及び造園設計事務所、

信楽陶器製造業界。

○デザインコンセプ ト

陶器の持つ質感を活か し、また耐候性に優れると

いう利点を活か しながら、大型製品の新 しい成形技

術 と水中ポンプなどの複合機器との組合せや、表面

加飾への新技術を応用 し新たに開発 した軽量素材を

活用 したインテ リア、エクステリア製品の試作提案

を行 う。

○開発品目と展示点数

1.ア ロマポ ッ ト

あか りと香 りを同時に楽 しむ陶製香炉。 3点

2.ダ イニ ングテーブル

軽量素材を使 った大型 テーブル。    1点
3。 ビアマグ

軽量と多色練り込み技法を使った飲食器。  17点
4。 イ ンテ リアテーブル

軽量素地によるリビングテーブル大、小。  2点
5。 スツール

陶板と金属との組合せによる陶椅子。 5点
6.手摺 り

高齢者対応の陶器製補助部材。    13点
7.サ イン陶板

カッティングプロッタを活用した案内板。  4点
8.傘立て

コンパクトなオブジェ調の ミニ傘立て。 3点

9.ド アス トッパー

オブジェ調のユーモラスな陶製ストッパー。 4点
10,軽量鉢

新しく開発した軽量素地を使った植木鉢。  8点
11.軽量照明スタンド

軽量素地によるランプカバー。    1点
12。 かたらいの泉

循環ポンプを組み込んだ卓上 ミニ噴水。15点

13.ス イッチカバー

コンセント、スイッチ等の陶製カバー。 9点

14.遠赤外線 コンロ

遠赤外線利用による卓上焼肉コンロ。 1点
計 14種類 86点

上記の試作品の他に、今回新たに開発 した軽量素

材についてサンプルと説明パネルを展示 した。水に

浮かんでいる陶器に大きな反響があり、今後の製品

開発に期待が寄せられた。

1。 アロマポ ッ ト 2.ダイエングテーブル
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3.ビ ア マ グ 4.イ ンテ リアテエブル

5.ス ツ ル 6.手 摺 り

7.サ イン陶板 8.傘 立 て

‰|

磯
―
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9. ドアス トッタぐ― 10.軽量鉢 11.軽量照明スタンド

12.か たらいの泉

14.遠赤外線 コンロ ※軽量陶器体験 コーナー

13.ス イ ッチカバ ー
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リビングウェア展
″96 アンケー ト結果概況

○アンケート実施期間

○産業展示館総入場者

○アンケート回答者

平成 8年 7月 26日 ～28日  3日 間

12,626ノヘ、

1408ノ(

■年  代

・回答者の年代は20～ 30代、40～ 50代 の女性、40～ 50代 の男性が多く、全体の40%を 占める。

・職種では男性は会社員、自営業が多 く、女性では主婦、会社員が多かった。特に主婦層が女性のなかで40

%強をしめた。

・地域別の来場者の年代は20代 から40代の近畿圏の女性が多 く、次いで近畿圏の30～ 40代の男性、滋賀県内

の20代 から40代の女性が多かった。

■広  報

。来場者のうち70%ま ではマスコミによる陶器祭のPRを知って、また毎年来ているからと言う人が多く、

そのなかからこの展示会を知ったと言う人が多かった。

■印  象

。良いとする回答が80%を 占め、前回の75%を 5ポ イント程上回り、好印象を持たれたようである。

■品目別印象

・各試作品目別の集票結果によると、かたらいの泉、軽量鉢、ビアマグ、アロマポット、傘立ての順であっ

たが時期的に涼感を呼ぶ水を扱ったものと、軽量素材の開発に高い関心を持たれたようである。

◇

各製品別には別表のとおりであるが、年代別投票人数、投票者住居状況からどういったものが年代や、住 ま

いのなかで好まれるのかを分析 したところ、アロマポット、ダイエングテーブル、 ビアマグ、インテ リアテー

ブルなどは20代 の若い人に、傘立て、軽量鉢については40～ 50代 に人気があった。ただ、意外であったのは、

手摺りが20代 にアピールしたにもかかわらず50代以上の人にはあまり好まれなかったようである。また、 ビア

マグ、かたらいの泉、遠赤外線コンロ等は20代 から40代 まで広 く受け入れられている。

来場者の住まいの状況は、一戸建て、マンション、アパー トの順であるが、70%近 い人が一戸建てに住んで

いる。特に住まいの状況によって好まれるものが偏るということはなかったようである。

次に、今回も価格アンケー トを実施 したが、平均価格ではほぼ妥当な購入希望価格となっているようである。
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リビングウエア展
′
96

ア ンケ ー ト集 計 結 果

回答者の居住地域及び年代、性別

400

350

300 □その他女

250

200

穏

150

信楽県立信楽窯業試験場

il〔 )

t)()

0

年 代
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年 代 ～19 20- 30～ 40- 50ハΨ 60- 合 計

信  楽  町 男 15 18 21 12 13 80

女 4 15 20 9 14
守
ｒ 69

滋 賀 県 内 男
０
０ 22 28 35 25 26 139

女 11 50 40 50 30 10 9

近 畿 男 6 47 62 61 52 34 262

女 10 120 64 104 57 27 382

そ  の  他 男 13 14 33 25 28 114

女 4 49 24 40 37 17 171

男 女 合 計 97
（
υ 114 101 595

女 子 合 計 29 234 148 203 138 61 813

総  合  計 40 331 270 353 252 162 1408

□その他男

国近 畿 女
脚

閣遊 畿 羹

困滋費輿内安

囲滋費県荊鶉

Ell億巽町女

～ 19 20～ 30かΨ 40～ 50- 60-



一戸建 マ ンション アパート その他 合 計

男 447 92 38 13 590

女 584 153 46 31 814

合 計 1031 245 84 44 1404

住 居

17%

職 業

マ ン シ ョ ン

アパー ト

6%

その他
3%

広報媒体

展示会についで

一戸建
74%

来て知った人から聴く案内状 新 聞 その他 合 計

男 372 81 29 54 53 589

女 590 99 21 57 43 810

合計 262 180 50 111 96 1399

その他
7%

新聞
8%

案内状

人から聴 く
13%

良い

689る

会社員 自獲器驚公務員 学生 主婦 無職 その他 合計

男 325 92 63 14 67 30 593

女 235 42 66 41 851 34 40 809

合計 560 148 129 55 353 0 70 1403

大変良い 良 い 普 通 良くない わからない 合 計

男 118 319 129 577

女 181 466 127 784

合計 299 785 256 17 1861

無職
7%

その他
5%

会社員
40%

主婦
25%

学生
4%

自営業
10%

公務員
9%

良 くない ゎか らない
0%   1%

普通
19%

大変良い
229て

良い

58%
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製品別各年代人数

40～ 50 60～ 合 計～ 19 20～ 30～
34272 85 51 2217 01.ア ロマポ ッ ト

氏
υ 16765 27 42 15132.ダイニングテーブル

33 355100 79 80 433.ビアマグ 20

20 10 15914 53 35 274.イ ンテ リアテーブル

16 20 6 08 22 295.ス ツール

37 34 28 109 546.手すり
19 11913 20 37 24浴

０7.陶版画

65 30 31365 53 908.傘立て 10

39 11 175Ｏ
Ｏ 55 459.ド アス トッノぐ―

48 35575 52 105 66910.軽量鉢
25

ワ
イ 15639 34 4011軽量照明

82 44 46119 116 8312.かたらいの泉

17 12 16635 4413 スイ ッチカバ ー

20245 43 39 2110 4414.赤外線 コンロ

0      50     100    150

人

200

数

250    300    350    400    450    500

1。 ア ロマポ ッ ト

ダイニングテーブル

ビアマグ

インテリアテーブル

ス
｀
ノー ル

９

，
　

　

（ｂ

　

　

　

４

■
　

　

　

ドｂ

ハ０

　

　

　

ワ
イ

　

　

　

Ｒ

）
　

　

（υ

手すり

陶版画

傘立て

lllE 60～

鰯 50～

璽 40～

‖ 30～

熙 20～

‖ 19～

ドアス トッパー

10軽量鉢

11軽量照明

12かたらいの泉

13ス イッチカバー
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製品別住居数及び割合

一 戸 建 マ ン シ ョ ン アパ ー ト そ の 他

1.ア ロマポ ッ ト 251 67 20 10

2。 ダイニングテーブル 127 33
ワ
ｆ

つ
０

3.ビアマグ 241 69 28 17

4.イ ンテ リアテーブル ∩
υ 28

∩
υ

民
υ

5. スツール 75 16
ワ
ー

刀
牡

6.手すり 132 27 11
Ｏ
じ

7.陶版画 92 20 6

8.傘立て 246 41 17 8

9.ド アス トッパ ー 118 37 15
俊
∪

10軽量鉢 277 50 6

11.軽量照明 32 8
つ
じ

12.か たらいの泉 326 92 28 16

13.ス イ ッチカバ ー ０
る 38 14 8

14.赤外線コンロ 144 39 13
序
ｒ

0    100

人 数

200   300 400   500

1.ア ロマ

ポ ッ ト

2, ダイニング

テーブル

3。  ビアマグ

オ
仕

′
「

テ

ンテリア
ーブル

5, スツール

6.手すり

7,陶版画

8,傘立て

9。  ドアストッ
″ギー

10,軽量鉢

11 軽量照明

12 かたらい

の泉

18 スイッチ
カバー

14赤外線
コ ン EJ

アパ ー ト

マンション

その他

一戸建

露

鰯

甥

翻

害1

0%  20% 40%

ハ

60% 80% 100%

1.ア ロ マ

トポ ヽ
ッ

グン

ル

ニ

ブ

イ

　

一

ガ
ノ

テ

3. ビアマグ

4。  インテリア

テーブル

5, スツール

6。 手すり

7。 陶版画

8。 傘立て

9. ドアストッ
ノギー

10,軽量鉢

11 軽量照明

12 かたらい

の泉

13 スイッチ

カバー

14。 赤外線
コ ン ロ

霊

』

∞

剛

アパ ー ト

マ ンシ ョン

その他

一戸建
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購入希望金額

100000

90000

80000

金 額

(千円)

70.000

60。 000

50.000

40.000

30,000

20,000

10000

0000

(千 円)

平均値 最小値 最大値 件 数

ア ロマポ ッ ト 3380 0.30 30,000 259

2.ダイエングテーブル 57064 0.500 500000 125

3.ビ アマグ 2003 0.130 30000 264

4.イ ンテ リアテーブル 38.818 2.500 200,000 107

5,ス ツール 9.885 0500 80.000
揆
∪

6.手すり 8.633 0.300 50,000 95

7.陶版画 5,811 0200 50.000 61

8.傘立て 7555 1000 60000 198

9。 ドアス トッパ ー 2467 0.500 15000 128

101軽量鉢 3.130 0200 20000 208

11,軽量照明 18 0.500 50000 104

12かたらいの泉 12,709 1000 150000 326

13ス イ ッチカバ ー 1.316 0100 10000 128

14赤外線 コンロ 9503 0.500 100000 4

題 平均値

▲ 最小値

□ 最大値

―

「

~1

:: 臣

| 囲
=

とこ

B

迫 甦

‐４

赤
外
線

ヨ
ン
ロ

ス
イ

ッ
チ
カ
バ
ー

乾

か
た
ら
い
の
泉

■

軽
量
照
明

１０

軽
量
鉢

８

傘
立
て

７

陶
版
画

６

手
す
り

９

ド
ア
ス
ト

ッ
パ
ー

ス

ツ
ー

ル

４
．

イ

ン
テ
リ

ア
テ
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ル

８
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ア

マ
グ
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ダ
イ
一ラ

グ
テ
ー
ブ
ル

ア

ロ
マ
ポ

ッ
ト
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電磁波遮蔽材料の特性評価に関する研究 (第 2報 )

シミュレーションによる電磁波解析

木村昌彦
十

Masahiko Kimura

要 旨 機器から放射される電磁波により他の機器が誤動作や障害を受けるのを防止するために、電磁波

シーァレド材や電波吸収体が用いられる。これらを効率よく設計したり、効果的に適用するためのシミュレー

ション技法を確立するために、コンピュータを援用した電磁界解析を行つた。

本年度はモデル化した電磁界対象を解析アプリケーションにより解析することで、その有効性の確認と解

析上の知見を得た。

韓まえがき

パソコンを始めとする情報端末機器や携帯電話等の

電子機器は小型、軽量化が重要項 目として開発が進め

られてお り、使用 される部品や動作電圧はどんどん小

さく、どんどん低 くなってきている。また、動作速度

を上げるためシステム周波数はますます高くなり、結

果 として非常に高速で微弱な信号により制御 されるこ

澄になる。 これはどんな電子機器にもいえることであ

り、これ らが出す電磁波ノイズにより機器同士がおI
いに障害を引き起こす発生源になつている。

このような現状にあつて、欧米諸国でとま既に国家的

な規制を全面的に実施 してお り、我が国においても、

一部が 手XS化 され、その他 も順次制定されていく計

画である。

不要電磁波による障害はラジオ、テ レビヘの雑音だ

けに止まらず、一つ FHE違 えば大惨事につ波がる、旅容

機や電車、医療機器への妨害となって現れてきている。

これ ら電磁波障害の姑策の一つ として電磁速蔽材が罵

い られるが、電磁波は目に見えないため、その挙動が

提えにくく、姑策を施すに屯困難を伴 うので広範な購

害に対応できていないのが現状で、高性能電磁波シー

ル ド材や広神域電波吸収体の開発およびその設計技法

や解析手法の確立が望まれている。

ここで ,ま 、ヨンピュータシミュレーションにより得

られた解析結果 と以前に行つた電波吸収体の特性の実

験解析のデータとを整合 させて、より確度の高い解析

手法を確立するため、まず単純モデル化 した構造の電

波吸収体の解析を行い、この後設計技法を高度化 して

いくための知見を得たので報告する。

2鰤

24 解析モデ/tF

誘電体の表面に同期的な凹凸を装荷 してやると、電

磁波減衰特性が向上することが実験的に確認 されてい

る°)の
。ここでは、この時の試料をモデル化 し、電磁界

解析を行 うことを検討する。

(mm)

10

10

図1 解析モデル

図 1に今回検討する解析モデルを示す。基板 となる

部分の厚みが 10mlx4で 、その表面に幅、高さが10m魏の

周期構造がピッチ10m籠で装荷 されている。文献 (1)で

は表面の同期構造を 2重の周期 ≧しているが、ここで

イま単一月期を取 り扱 う。なお、材料定数は E=5、 σ

霊0と し、周波数10G胞で電磁波が上方か ら垂直入射 し

た場合を解析する。また、試料は金属板で裏打ちされ

ている。

本解析ではメモ リー容量の関係か ら2次元で解析を

行つている。

22 ソフトウェア

電磁界解析 プフ トとして、ANSOFr社 のEMASを 使

用 した。

23 ハー ドウェア環境

SmMicrosystems社 の ワ ー ク ス テ ー シ ョン (EWS)

SPARCstation20を 使用 した。

MPU:SuperSPARC

Memory:32MB、      HDD:2GB
↑
技術第一科 電子情報係

-122-



3結果と考察

31 メッシュ分割

図2に解析モデルの表面周期構造中央部のメッシュ分

割の様子を示す。 この解析では四角形要素に分割 して

ヤ`る。

図2 周翔構造中央部のメッシュ分割

32 パワー EIス

材料内部のパワー ロスの様子を図3に示す。周辺の格

子状の線はメッシュ分割である。

これを見るた、周期構造の畿部の基板部分と凸部の

根元部分に大きな減衰を生 じているのが分かる。 ここ

で電磁波の吸収効果 を生みだ しているものと思われる。

rypeo∞ata ttnleude

図3 ノくワーロスのフラットコンター図

33 電界強度分布

図4と こ材料内部および上方空間の電界強度分布を示す。

周期構造凸部のエ ッジ部分に電界が集中しているのが

分かる1材料内部では、図3のパワーロスの大きい部分

の電界がやは り高 く、減衰に作用 しているのが分かる。

34 試作材料による実測実験

表面に周期構造を装荷 した誘電体材料による反射特

性の実測結果を図51こ示す
°)。 ただ しこの材料の表面は

2重周期構造となつている。今回の解析では検証でき

なからたが、 2重周期 とすることで、特性が向上でき

る実験結果が得 られてお りの
、今後これについてもシ

ミュレーションとの突き合わせを行 う予定である。

ⅢⅢlll測騨 鮮 lⅢ l―

IⅢⅢ越i盤選試厳J厳 iⅢII

ⅢⅢl蠍 帥
・・ ・

!|!II!!!!

!!|!|!!!!

…

H:

1111鵜覇毯露艶鐵量越と14
飩a,aetiaVeotoF90こ eatia■「 llllVectoF

Typ●●どDatB hgntt曲

図4 電界強度分布

中ぬ
〕
〕
ぁ
つ
一謗
一ど
Φ∞
一犠
Φ
懇

ncy毯e

図5 試作材料とこよる実測結果

李譲とめ

今回 1ま コンピューター容量の関係で 2宏元解析 とし、

モデル も簡素イヒした。そのため、過去の実験結果 と直

に姑比できないのでやや焦点がぽけて しまった。

今後は童記を改善 し、 溶らに襖雑な解析モデルを設

定 してシミExレ ーションすると共に、マクヌウェルの

電磁方程式にRllっ て逐次計算を進めることにより、定

式化することで、これ ら解析問題をより精度の高い評

価が下せるような手法として確立 したい。

文 献

(1)木 村 )山 元7澤 園,堤:“滋賀県正業技術センター研究報告"

(1993)

(2)本村,山元,西村,澤困,堤:略炭素微粒子を含むエポキシ樹脂を

用いた竃波吸収体
″

,電子情報通信学会 信学技報NIIW

98‐98(1993)

(3)坪井始,内藤督 :“数値電磁界解析法の基礎",

養賢堂 (1994)

-123-

金属板

叱



高分子材料の寿命予測に関する研究 (予備調査)

高分子材料の熱分解特性に関する研究

宮川 栄一

Eiichi Miyagawa

要 旨 高分子材料は,今や工業製品をはじめ日常生活にも不可欠な材料であるが,そ の使用環境によっ
て徐々に物理的・化学的作用を受け,本来の特性が低下するいわゆる劣化現象を引き起こす。 このためより
短期間での寿命予測が求められてお り,製品の開発 。商品化に際 して避けて通ることができない重要な課題
となっている。 ここでは高分子材料の熱劣化に注目し,研究予備調査として,指導協力者の依頼,研究に必
要な情報収集,研究方法の検討を実施 した。

1.まえがき

最近,製品の安全性や信頼性,事故時の PL補償問

題,環境問題などが大きく取 り上げられ,寿命の評価
。予測が,設計段階における材料の選択や採用を左右

する大きな要因の一つ となっている。また寿命は,品
質保証の観点では材料の根幹をな している。特に高分

子材料は人間生活の衣食住に密接な関連があり,材料
の開発応用の進展 とともに,耐久性 と寿命評価の必要

性が強まっている。

しか しなが ら,使用環境が多様化 しているため,高
分子材料の正確な寿命予測方法は困難であ り,現実に

は信頼性を高めた促進試験により予測を行っている。
ここでは熱劣化による化学構造変化に注 目し,熱分

解過程で複数の反応が並行 して起こる高分子材料の挙

動を明らかにするため,熱分解による発生ガスのキャ

ラクタリゼーシ ョンによる結果か ら,ラ ンダム分解や

解重合などの主鎖切断反応,側鎖の脱離や架橋などの

側鎖反応,酸素を含む官能基の生成などを検討するこ

とによって材料の熱劣化特性を把握 し,寿命評価する

ことを目的とする。

研究の予想効果 としては ,

①高分子材料の劣化状態を予演Jす ることにより,信頼

性を評価できる。

②高分子材料を使用する場合の設計指針となり,将来
の事故回避を可能にする。

③購入時の要求に応えられるため,ユーザー側に信頼

感と安心感を与える。

などが挙げられる。

平成 8年度は研究予備調査として,

①指導協力者の依頼

②研究に必要な情報収集

③研究方法の検討

を実施 したのでここに報告する。

研究を遂行す る上での理論的な助言 を得 るため,当
テーマに関連す る次の 2大学の先生に指導協力を依頼

した。

一人は,立命館大学理工学部化学科 の中村 尚武教授

で,高分子構造や物性 を専門分野 とされ,連鎖長鎖状

化合物,フ ェロセ ン含有液晶,多 目的機能性 アイオ ノ

マー等の構造 と物性 について研 究 されてい る。 主に熱

分解 メカユズムについて指導を受 ける。

も う一人は,滋賀県立大学工学部材料科学科の日中

皓助教授 で,高分子物性 を専門 とされ,高分子凝集系

の局所的秩序構造や ,流動光学お よび超音波 による結

晶性高分子固体の非線形粘弾性 に関す る研究 を されて

いる。主に物性評価技術について指導を受ける。

2.研究内容に必要な情報収集

研究を遂行する二で必要な知識を得るため,分析機

器 メ峠カーや高分子学会主催のセ ミナーに参加 し,高
分子材料の熱分析,熱分解ガスクロマ トグラフィー

,

質量分析についての基礎 と応用技術について学習 した。

① 日本電子MSセ ミナー(5/23‐24)

②横河GCセ ミナー(6/6)

③高分子の崩壊と安定化研究会(10/23)

④ジガク熱分析セミナー(12/12)

これと併行 して,JOISに よる関連文献の収集を行っ

た。主なキーワー ドとして,熱分析,熱分解,熱重量ぅ

ガスクロ,質量分析,エ ポキシ,封止材料,寿命,劣
化,耐熱性を使用して検索し,該当する82文献を取り

寄せ,内容を調査した。

先のセ ミナーで得た情報お よび JOIS文 献調査の結果

をもとに,高分子材料 の熱分解特性 に関 して用い られ

た供試高分子,熱劣化 の 目的,加熱昇温方法,分解雰

囲気 ,分析測定機器 をま とめる と以下の よ うになる。

(1)供試高分子

最 も多 く研究 されてい る高分子はアク リル系ポ リマ

ー(14)で ,以下ポ ジオ レフィン(13),ポ リ塩化 ビニル (9),

ポ リスチ レン(8),フ ッ素系ポ リマー (り ,ポ リエステル
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(5),ポ リエーテル&ケ トン(5)な どとなっており,最近

では,廃プラスチックの熱分解に関する研究が大幅に

増加 している。

(2)高 分子を熱劣化させる目的

①分解生成物を分析 し,熱分解機構を推定する。
。発生ガス分析,熱劣化反応機構,熱酸化機構タ

難燃機構

②分解速度を求め,熱分解の反応速度論を論 じる。
。反応速度と活性化エネルギー

③熱安定性を比較検討する。
。合成条件,添加物,ブ レンド効果

④熱分解条件を探索する。

③分析方法の確立もしくは分析機器を開発する。

⑥高分子の構造解析をする。

⑦廃プラスチック処理

③熱分解触媒の効果を調べる

(3)加 熱昇温方法

①等速昇温加熱 (熱分析)

②等温加熱 (試料を一定温度に保持,パ ッチ操作)

③急速加熱 (キ ュリーポイン トパイロライザー,7
ィラメン ト, レーザーなど)

④流通式熱分解 (等温加熱,試料を連続的に供給)

(4)分解寡囲気

①不活性寡囲気 銀2,He,盈 などの不活性ガス)

②酸化寡囲気 (空気中もしくは駿素中)

③その他のガス中 (N縄 ,H2)

④真空中

(5)分析 。測定機器

①熱分析 :TG,DTG,DTA,DSC,鶴こA

②熱分析生成物の分析 :GC,MS,「IIR,剛正R,

ESRの併用

③その他の分析 をX繰回折,ESCA,GPC
①物性測定 :機械的強度,導電率

傘コ研究方法の検討

以上の情報収集の結果をF/Sま え,本テーマで取 り組

むべき内容について具体的に検討を力日えた。

(1)研究対象

最近高分子学会等で,機能性高分子 としてのアイオ

ノマーの熱特性が注 目されている。アイオノマ~′ま優

れた機械的,光学的,化学的性質を持つ高機能材料で

あり,イ オン性基が機能的に重要であるものを言い ,

代表的なナフィオン膜は,機能性に非常にす ぐれた材

料である。この膜は,1962年に米デュポン社により研

究開発 されたパーフルオロスルホン酸系ポリマーで ,

厳 しい条件下でイオンの選択的透過特性が優れている

ことか ら,食塩電解用イオン交換膜などとして広 啜普

及 している。

しか し,320℃ の分解温度以下でも公々にスルホン

酸基が解離 して導電性が低下する報告があるので,研
究での取 りかか りの材料 としてこのナフィオン膜を選

定 した。 この膜の分解メカニズムを解明 した報告はま

だない。

ナフィオン膜の構造′ま,以 下に示すようなテ トラフ

ルオロエチレン基に,スルホン酸基が末端についたパ

ーフルオロエーテル側鎖に共重合 した官能基を含有す

るパーフルオロアイオノマーである。

‐(CttCF2)x― (CttCF)y―

|

(OCF2CF)xxI― O(C島 )n SOЭ H

|

C島

図 ナブィオンコポリマーの構造

(2)研究内容

ナプィオン膜の基本的な熱特性を把握することによ

って,膜の熱による分解過程 と機能劣化についての醍

係を検討するために,主に使用する熱分解ガスクロマ

トグラフ質鐘分析計 (TGゃG9MS)の 分析技術の修得

を図る。

その後の研究手順としては ,

①供試材のナフィオン膜を米デュポン社より入手する。

②製造元の米デュポン社よリナフィオン膜の熱特性に

関する実験データを入手する。

TG‐DTGお よび TG‐GC/MSの 実験データ

③セレ/タ ーの機器にて トレース試験を行い,同上の分

4/~技術を修得するG併せて,赤外分光分析,電子顕

微鏡等による定性分析と写真撮影により観察する。

①実験結果からナフィオン膜の基本自もな熱分解特性を

把握 し,熱分解メカユズムについて検討をカロえてい

く。

5。 矛備輿醸実施結異

①供試材のナフィオン膜 「N題∝ 115,NaSon l主 7Jの

2種類を米デュポン社より入学。

② NaFlonl15の TGめ省Gお よび TG‐ GttMSの 実験デー

タを米デュポン社より入手。

入手 したナフィオン膜を堀いて,以下の機器にで予

備笑験を実施 した。

(1)赤 沐分光分析 (劇じ玉R)

NaSon l15お よび NaSon l17の いずれもの膜も400

～ 8600crn lの ほ|ゴ全波数領域で透過率 0%で あり,若

干 N甑on l15が 1500cm・ および 1000cm刊 付近で透過す

る性質がみ られる。構造に影響があるかも知れないが
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膜圧を薄 くして再測定する余地があると考えられる。   置換 されているものことが分かる。

図 l N涵onl15の赤外吸収スペク トル

(2)電 子顕微鏡による写真撮影 と定性分析

300倍 ,500倍 ,700倍 ,1500倍にて観察 したとこ

ろ,いずれ も表面に細かな穴が観察 され,本来穴はな

いと考えられるため電子線のエネルギ手による影響 ,

あるいは製品包装ランピングの効果によるものと考え

られるため,アル ヨール等による表面洗浄後に短時間

に撮影などの工夫をして再度顕微鏡撮序を行 う。

写真 l Nattml15鶴 鶴 借〉 畢真 2 Nattonl17S錦 倍〉

雷泳奪cutlo偶  年1酪e れ 憲 蓼ecom韓
`

Ψ・・r齢
 為1 

密 c岬 い鶴  餃心ゃ
宰

磯 雛

pF苺欝G｀ ふ
露ここptt E譲

18鬱
鼠O

S4 cOサ n■ G EI■ゅる,こ・

Naflon l17

図 3 EP"欧 によるナフィオン117の 定性分析

なお本年度実施 できなかつた以下の分析 については ,

弔成 9年度 に予備実験 (ト レース試験)を 実施す る予

定である。

(1)熱分析  TGめTA, DSC

(2)TGф G9騨猛S

(3)分 子量分布

ナフィオン膜とま一度膜に成形 され ると,TIIFを は じ

めほ とん ど溶嬢に不溶 となる性賓があ り (粉 末であれ

ば 馳○ と G2馳◇騒 の混合溶液で溶解す る滋い う文献 も

ある),GPCで の測定が困難 と考えられ るため,文献

調査 の実施や メ‥カー に聞い合 わせ を行 う。 (調 査

中)

θ.平成陰等麓麒際の観魏計画

(1)ナ フィオン膜 について,本年度実施 した予備調査お

よび予備実験 を《)と に熱分解特性 と熱分解 メカニズム

について,次 の項 目を中心に実験 と検討 をカロえ_て い く。

① ΥG‐G9駆Sに より,種々の条件下での熱分解挙動を

検討する。

②熱分解と分子量分布との関係を検討する。

③熱分解と単位長さ当たりの側鎖数 (側鎖密度)と の

関係を検討する。

④熱分解と Liや Naな どの金属イオン置換との関係を

検討する。

③末端基がカルボン酸タイプなどの類似アイオノマー

の熱特性を検討する。

以上の結果 を もとに,置換基や構造の異な るアイオ

ノマ~の熱特性 の比較検討 か ら,熱分解 と末端置換基

との関係 ,あ るいは構造 の違 い との関係 を調べ,例 え

ば耐熱性効果 を得 るためにスチ レン等ベ ンゼ ン環のつ

いた もののアイオ ノマー化 (‐S03H)な ど他 の機 能性

? `暉 gDЛ」I

91Boi d

１
０

儒

Ｉ

ぐψ

「
とC.t

ゃ―    O.32a    FHるぃoeい    とB・ 230 にeV
1。 , と0.裁

報s虚

図 2 EPNrAに よる Nanonl15の 定性分析

定性分析の結果か らは,スルホン酸基の水素が金属
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基への応用を検討 していく。

(2)高 分子材料の光・熱劣化特性について,高次構造の

違いによる分解挙動への影響を検討することによって

劣化挙動を追求 し寿命評価する。供試材 として結晶桂

ポリオレフィンを使用する。検討項 目として ,

①モルフォロジーの違いによる劣化を検討する。

②光 。熱劣化 させた高分子材料の物性への影響を検討

する。

③劣化による化学構造変化を検討する。

以上の結果 を もとに,ポ リオ レフィンのモル フォ ロ

ジー と光 。熱 劣 化 の関係 や ,物性 に及 ぼす影 響 (特

徴)を見い 出す ことによって,縫来にない新たなポ ジ

マーの提案や 開発へ と結びつ けてい くため,異 なった

モル フォ ロジー を持つ供試材 を調製 し,耐候性試験機

を用いて種 々の程度 に光 。熱劣化 させ たポ リエチ レン

試料 につ いて,こ れ らの試料の結晶度,分子量分布ぅ

配 向性 ,超音波特性 ,動的粘 弾性等 を調べ,分子擬集

状態 が劣化 に及 ぼす影響 を評価す ると澄もに,高 分子

材料の寿命予測の評価法を考案 してい く。
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放射光を用いた新技術、研究分野の調査報告

佐々木 宗生
*。

今道 高志
*。

中村 吉紀
料

Munco Sasaki,Takashi IInamichi and Yoshiki Nakamura

要 旨 最近の科学技術の発展に伴い、様々な分野での新技術の探求が進められている。その中で光を用

いた技術分野では、新 しい光源としてシンクロトロン放射光 (SR)が注目されてきている。本調査では、

この SRを用いた技術の特徴 。優位性を調査するとともに、産業界、特に県内企業における技術革新への

有効性について調査した。また、現在の関西地区におけるSR光利用のための取り組みについても調査 し

た。

珂 |ま じめに 4)医学、生体への応用

近年の光を利用 した技術が進歩 していく中で、いろ

いろな波長の光が取 りだせ、かつ強力な光源が求めら

れるようになってきた。そこで近年になって注目され

てきた光源にシンクロ トロン放射光 (SR光 )がある。

これまでは、 レーザーなどの強力ではあるが単一の

波長 しか取 りだせない光源に限定されていた光科学の

分野にとつて、赤外線からX線領域までが取 りだせる

強力な連続光源の出現は、学術的にも産業的にも大き

な成果が期待できる。特に、これまで充分な光源がな

かった真空紫外光から軟 X線領域の光は物質 との相互

作用が大きいことから分析からプロセスまで幅広い分

野から大きな期待が寄せ られている。 これ らの期待の

大きさを示すように、SR光源の建設が世界各国で進め

られている。これまでは素粒子科学で使用されていた

大型加速器が SR光源としても共用されることが多か

つたが、最近では SR光源 として建設されるものが増加

してきている。 日本でも高エネルギー物理学研究所の

Photon FactOry(PF)や 分子科学研究所の UVSORが
研究に活用されてきた。 さらに、世界最大の蓄積エネ

ルギーである SPring 8が 平成 9年 10月 の供用開始を

目指 して建 設 が進 め られ て い る。 世 界各 国 で も

SPring Sの ような高輝度、高エネルギーを有する第 3

世代の SR施設の建設が進められている。

本調査研究では、これらの SR光に関する技術 とその

応用について調査するとともに本県における今後の取

り組み方について調べた。

2 SR光を用いた技術

SR光 を用いた技術としては、主に次の4つ に分類さ

れる lD3ち

1)物質の構造解析および評価

2)微細加工

3)新物質の創製

・技術第 2利 工業材料係
ホ*技

術第 2科 化学食品係

2.1物 質の構造解析と評価

物質の構造解析および元素分析への応用 としては次

の技術などが考えられる。

1)回折

2)散乱

3)X線 吸収微細構造(XAFS)
4)光電子分光

5)発光

6)蛍光X線分析などによる超微量元素分析

7)吸収

上記の中でも、XAFSは 、特にこれまでの回転陰極

等による実験室での結果 と比較 してよりよいデータが

得られることが期待されている。SR光は実験室での線

源に比べて非常に強力であるため、これまで分析する

ことがことが困難であつた構造の解析が可能になると

期待される。立命館大学の Rits―SRにおいても外部の

利用では XAFSの利用がもつとも多く、産業界からの

期待が大きいことが分かる。

また、他の分析技術においても、SR光が強力である

こと、指向性が強いこと、および広範な波長領域を持

つことなどの特徴を生かした様々な手法が考えられて

いる 4X00。

2.2微細加工

微細加工への応用 としては次の技術が考えられる。

特にこの分野では、マイクロマシンなど立体構造が要

求されるものへの応用に期待が集まっている。また、

半導体分野では リングラフィー技術への応用やエ ンチ

ング技術への応用などが注目されている。

1)リ ングラフィー

2)LIGA(Lithographie Galvanoformung Abformung)

3)SRエ ッチング
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SR光 は当初、物質の構造解析技術 として、主に分析

分野での活用が進 め られてきた。 プ ロセスの分野 とし

ては、半導体での リングラフィーヘの応用が主な もの

で、それ以外ではあま り用い られてはこなかった。 し

か し、マイ クロマ シンな どの分野では、高アスペ ク ト

比 (加工幅 と深 さの比)の微細加工が必要 とな り、高

強度、高透過性お よび高指向性の SR光を利用 した リツ

グラフィー と、電気 メ ンキお よびモールデ ィングを組

み合わせた LIGAプロセスが注 目されている。 ドイツ

のマイ クロパーツ社では本 プロセ スの実用化 に成功 し

ている の
。

図 1は 、立命館大学理工学部杉 山研究室において、

SR光 を用いた リングラフィー によ り作製 された微細

構造体の一例 (厚 さ 50μmの PMMAの マイ クロ歯車 )

である。

Siヽ Si° 2の作製など光 CVDに よる機能性薄膜の作製

が大半である°。内殻励起反応による薄膜作製では、テ

フロン薄膜の作製 9、 ポリエチ レン薄膜の作製 m)、 si02

薄膜の作製 11)な どが行われている。内殻励起反応を用

いるこれ らのプロセスでは、これまでの多光子吸収の

よるものとは違い、直接的に内殻電子に作用するため、

これまで作製できなかった新材料の創製が可能になる

と考えられている。また 説 などの表面に SR光を照射

することで、欠陥の作製やアニー ジングなどが行われ

てお りこれらの表面改質にも SR技術が応用されてい

る。 これ らの技術は、微細加工とともに今後の発展が

ますます期待される。

盈.4医学、生体への応用

SRは これまでにない幅広い波長領域 と強度を持っ

た光源である。このため、生物分野への応用もいるい

ると検討 されてきた。特に、X線 を利用 した顕微鏡技

術は、生体を生きた状態で観察できるため注目されて

いる。X線顕微鏡では染色などの前処理をせずに生体

中の構造が観察できる。現在では染色体の観察、癌細

胞の観察などの研究行われている 1う
。医学利用として

は、細胞生物学への応用などがX線顕微鏡では実用化

されている との。今後はこのX線顕微鏡のような SRを
利用 した生体 。医学への応用技術が発展することで生

体中の ミクロな構造の解析に大いに役立つものと考え

られる。図 2に立命館大学 Rits―SR。 軟 X線顕微鏡ラ

インで撮影 された珪藻の写真を紹介する。

5解 蝿

図 2珪藻の SRに よる軟X線顕微鏡写真。 (立命館大学

理工学部平井敦彦氏提供。Rits SRに て撮影)

8 SRに 関する間酉地区の動向

3。 1 関西地区1こ 設置されている SR装置

西 日本における SR施設の主なものを表 1に示す。表

中の SPring 8は 大型、ニュースバルは中型であ り、そ

れ以外は小型 SRに分類 され る。現在稼働 中のものは、

NI」 I-3、 Mitsubishi SR、 Rits―SRの 3装置であ り、平

成 9年 5月 には、広島大学 HiSOR、 平成 9年 10月 に

は SPring 8が稼働予定である。SPring-8、 Rits―SRは
広 く外部に開放 され るため、外部利用による今後の研

甥

100騨 m

図 1厚 さ 50μ 41の Ph/1MAの マイクロ歯車

また SRエ ッチングでは、DRAMな ど大規模集積化

が進む半導体デバイスのパターン加工への応用が期待

されている。 これまではイオン、電子線などが使用 さ

れてきたが、さらに微細なパターンを作製する手法 と

して SRに よるエ ッチングが期待されている働
。また、

反応性ガスを用いないアブレーション現象を利用 した

エ ッチング技術では、テフロンの加工が実現 されてお

り、これ らの技術が半導体だけでなく医療などその他

の分野へも応用されるようになってきている。

2.3新物質の創製

SR光では赤外からX線領域の光を使用することが

できる。真空紫外から軟 X線領域の光は物質 との相互

作用がもつとも大きくなる領域であり、この領域の光

が連続的に手にはいることllJこ れからの新 しい材料の

創製には大きな希望となると考えられる。SRを用いた

新材料創製技術 としては主に次のような技術が考えら

れる。

1)内殻励起反応を用いた薄膜創製

2)SR一CVD
3)表面改質

現在行われている研究としては、SR―CVDを用いた
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究成果が期待 される。特に、兵庫県が建設を進めてい

る播磨科学公園都市内には世界最大の SPring 8の他、

NI」I-3やニュースバル t)設 置されてお り、今後 SR利

用技術の中心的存在になると考えられる。兵庫県は姫

路工業大学にニュースバル を建設す る とともに、

Spring 8に も県有ラインを設置する予定であり、地方

自治体 としては最大規模の取 り組みを行つている。ま

た姫路工業大学、立命館大学、広島大学では SR研究を

目的とした学科、センターの新設も相次いでいる。

表 1 西 日本における SR施設

鰺.2聞面地区の SRに関する観究会

関西地区では、SRの学術研究や産業利用をめざし、

多くの研究会や団体が組織 されている。ここでは主に

産学官共同研究禾嗜用を目的とした利用者懇談会等につ

いて紹介する。ここで紹介する研究会は数多い研究会

の一部であり、西 日本および全国的にはさらに多くの

研究会、懇談会が研究成果の交流や情報提供など SR

の有効利用を目指 して活発な活動を展開している。

。放射光産業利用技術懇談会

産学官の研究者 。技術者の交流の場をつくり、SR産

業利用の産学官共同プロジェク トなどの構築を推進 し、

SR施設のオープン利用について支援 。ア ドバイスを行

うこと目的に開催 された研究会である。主に、利用対

象は立命館大学 Rits―SRが考えられてお り、産業への

応用について活発な議論がされている。懇談会内には

新材料創製研究会があり、新材料創製について様々な

研究が開始されている。

口兵庫県大型放射光施設利用研究会

SPring-8に 設置予定の兵庫県県有ビームラインに係

る技術の向上を図るとともに、会員相互の研究情報交

換を行い、ビームラインの有効和↓用を目的として産学

官の研究者や技術者を対象に開催 されている研究会で

ある。研究会内には結晶構造解析研究分科会、機能性

新材料研究分科会、マイクロビーム技術研究分科会が

あり、活発な活動が行われている。

H SPrin箋 8利用者懇談会

SPring 8の利用者のための懇談会である。利用者相

互の情報交換などが行われている。詳細は文献を参考

にされたい D。

3。 3滋 餐黒tこ お tす る SRIこ 閣萌る研究会

滋賀県では、立命館大学に小型 SR施設が設置され、

産業界への応用が期待 されてきた。滋賀県の調査研究

に続き、滋賀工業会による研究会 。実習が計画 されて

いる。実習では、主に放射線取 り扱い、SR技術の講義、

蛍光X線分析、白色 X線照射による薄膜作製 。エ ンチ

ングなどが行われる予定である。また、近畿化学者協

会も実習などの SR技術の研修を計画 している。

S,4滋 捉曝五繋絞綺センターにおける研究会

当センターでは SR技術の普及の一環 として、 「SR
の基礎 と応用に関する研究会」を開催 してきた。 これ

までに行われた研究会の内容を表 2に示す。

表 2 SRの 基礎と応用に関する研究会

日時 。場所 ァ ー マ 参加数

第 1回 平成 7年 7月 6日

工業技術センター

小型 SR装置 と

SR技術の概要
17名

マイ クロマ シニ

ングの最先端技

術
47名

第 2回 平成 7年 10月 3日

立 命 館 大 学 び わ

こ 。くさつキャンパ

ス(BKC)

第 3圃 平成 8年 3月 1日

立命館大学 BKC
SRを 用いた分析

技術
28名

マイ クロマ シニ

ング技術
25格第 4回 平成 8年 8月 1日

工業技術セン痺―

70名第 5回 平成 8年 12月 18日

立命館大学 BKC
マイ クロマ シン

セ ミナー

SR光 による新材

料創製の現状 と

今後の展開

47名
第 6園 平成 9年 2月 28日

立命館大学 BKC

各研究会ではそれぞれの分野の専門家の方々に数題

の講演を依頼 し、参加者 との活発な議論が行われた。

立命館大学で行われた研究会では、立命館大学 SRセ ン

ターの協力のもと、Rits SRの見学会を行い、実際に装

置を見る機会を提供することができた。

次に、本研究会で行つたアンケー トの結果について

紹介する (表 3)。 全体 としては、今後の技術 として

SRに興味を持っている企業が大部分であつた。SRの

技術分野に関するアンケー トでは表面改質、マイクロ

マシニング技術などのプロセス技術に関心が高かった。

また一部では SRに 関する情報が少ないため、産業界で

の利用に際 してはもつと情報が必要であるとい う意見

も見られた。
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(mA)

エネルギー

(GeV)

設置場所施設名

100 80
播 磨 科 学

公園都市

Spring-8

(理化学研究所、日

本原子力研究所 )

150 0.8
播 磨 科 学

公園都市

NI」I-3

(住 友電工)

受vLtsubishi SR

(三菱電機 )

220 058 兵庫県

伊丹市

300 0575 滋賀県

草津市

Rits―SR
(立命館大学 )

広島県

東広島市

HiSOR
(広 島大学 )

800 07

ニュースバル

(姫 路工業大学 )

500 15
播磨科学

公園都市



回額質 問 回答

知 っている

聞いた ことはある 4

(1)SRを知ってい

ますか

全 く知 らない

直接関係が深い技術 として興

味がある
0

今後の技術 として興味がある 11

(2)SRに 興味をお

持ちですか

全 くない 0

光電子分光 4

蛍光X線分析 4

軟X線分光

XAFS 0

マ イ ク ロ マ シ ニ ン グ 技 術

(LIGA)

表面改質技術

半導体力日工技術

薄膜作製技術 4

(3)興 味のある SR
技術

その他 0

参加する

分野によつては参力日する 14

参加する予定はない

予備知識が必要

(4)SR関連研究会

等への参加の有

無

テーマによつて参加

参加する予定はない

(6)SR関連の共同

研究、プロジェ

ク トの参加有無 予備知識が必要

表 3 SR技 術に関するアンケー ト結果

また、前述のアンケー トにおいて関心が高かったマ

イクロマシエング技術の応用分野として、将来有望で、

関心のある分野についてアンケー トを行った。その結

果、下記のようにマイクロマシニング技術を応用 した

分野は多岐にわた り、今後さらに期待 される技術であ

ることがわかる。

*医療 。福祉 。衛生分野

*計測 。分析分野

*家電・情報機器分野

*自 動車・輸送分野

*宇宙・航空分野

*余暇生活分野   等

4 滋賀県での SRに関する技術観究

SR光を用いた技術を産業への応用から考えた場合、

滋賀県における活用 として次のような技術分野が考え

ら″化る。

4.l LIGA

現在、微細かつ複雑な作業が狭い限られた空間内で

効率的に処理することが可能 となるマイクロマシンが

注 目されてきている。併せて、このマイクロマシンの

精密部品を精密に、効率的に生産する技術が重要な位

置を占めるようになつてきている。

従来のマイクロマシエング技術では平面的な数 μm

程度の構造物 しか作製できなかったが、22で述べた

SR光 を利用 した LIGAプ ロセスは、立体的、3次元的

な構造物の作製を可能 とする技術である。この LIGA
プロセスは高強度で透過性 。指向性の優れた SR光で、

微細なパターンを厚 さ数百μmの レジス トと呼ばれる

感光性有機 フィルム (ポ リメチルメタク リレー ト ;

PMMA等 )に転写し、現像することにより微細な深い

孔や溝を加工する。こ漉に金属メッキを行い精密金属

部品を作る。 さらに、この金属メッキ層を型 とし、例

えば、プラスチックを成形 して超小型プラスチック部

品を作製することが可能である。 このようにして、立

体的な構造物を作製でき、精密かつ小型の部品やセン

サーを大量生産できる。

この LIGAプ ロセスで利用される材料も金属・セラ

ミックス 。プラスチックなど選択範囲が広 く、超精密

部品、高機能マイクロセンサなどの開発に大いに期待

できる。また、LIGAプ ロセスの基盤技術を確立するこ

とは、多様な技術分野(産業 。プラン ト、医療福社分野

など)への応用が可能であり、生活 。社会・産業の多

方面で有効 と考える。

4苗 2S勲 アプ紗手シ調ン
'こ

よる斯材料all鍍

SR光 は、利用され始めた当初から分析技術への応用

が主体であった。そのため、半導体分野でのサゾグラ

フィー技術を除くと、プロセス技術 としての SR光利用

はまだ始まったばか りといえる。

プロセス技術のうち、SR光 の波長選択性、強度など

の特′性から注目を集めだした技術 として SRア ブレー

ション技術がある。この技術は、8R光 により内殻電子

を励起 し、分子間の結合を切断 して爆発的に物質を蒸

発 させる現象である。アブレーション技術 としてはレ

ーザーを用いた機能性薄膜の作製などが既に知 られて

いるが、SR光 を用いたアブレーションによる機能性薄

膜の作製はほとんど行われていない。レーザーと違い、

SRは連続光であることから、様々な波長領域の光を用

いることができる。特に物質 との相互作用が大きい領

域であるにも関わらず、有力な光源がなかった真空紫

外から軟X線領域の光が容易に取 り出せるため、今後

新 しい物質の創製が期待 される。

現在、この技術を用いた研究は、テフロン薄膜の作

製 9、 ポリエチレン薄膜の作製
Ю)、 ダイヤモン ド薄膜

の作製 1つ、Si02の 作製
11)な ど様々な材料に対して行わ

れている。

本県では、電子材料関連企業、表面処理関連企業等、

材料関係の企業が多いことから、今後、これ らの産業

を発展 させ、新 しい産業を育成 していくにはこの分野

での研究は有意義であると考えられる。今陵の研究と

しては、特に電子材料の分野で最近話題になってきて

いる強誘電体メモ リを視野に入れた強誘電体薄膜の作

製および I′ I｀Oな どの金属酸化物の新材料創製の研究を
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すすめる。この技術の完成により、電子技術関係産業

および表面処理関係の産業へ有益な技術を提供できる

ものと考える。

4.3蛍 光 X線分析による環境分析

本技術は主に半導体分野でのシリコンウェハーの表

面汚染の分析に使用されてきた。 しかし、最近の環境

問題の高まりから、水質中の金属元素など環境汚染物

質の分析にも用いられるようになってきている。例え

ばロシアのバイカル湖における水質調査にもこの分析

法が用いられている 10。

本県は日本最大の湖であり、大阪 。京都の水源 とな

つている琵琶湖を有 している。 この琵琶湖の水質調査

など環境分析への応用は有益な技術になると考えられ

る。特に SRを用いた蛍光X線分析は、広い波長範囲に

わたって、強度の強い連続光を用いること、一次 X線

用のターダン ト金属の不純物が存在 しないことから微

量分析が高感度で可能 となる。特に、小型 SRは真空紫

外から軟X線領域の強度が強いため、その領域での分

析には威力を発揮すると考えられる。 この技術を用い

ることで、現在行われている水質問題を中心とした環

境分析、工業材料の品質管理分析、臨床分析や健康管

理分析での新 しい発展が期待できる。

5 まとめ

平成 7お よび 8年度において、SRに 関する技術につ

いて調査を行ってきた。SRの可能性 と新 しい技術、動

向について述べてきたが、ここ数年の SR光技術の発展

はめざましいものがある。産業利用の面においても、

LXGAや リングラフィーなど実用化されている技術も

ある。これ らの技術をより発展させ、コス トパフォー

マンスも視野に入れた適用が可能になれば、さらに多

くの分野への展開が考えられる。特にプロセス技術で

はマイクロマシンヘの応用や、新素材開発などは可能

性が大きいと考えられる。

本県のように製造業企業が多く集積 している地域で

は、これ らプロセス技術の応用による新産業の発展が

今後十分期待できる。当センターにおいても、今後大

学や産業界との連携を保ちつつ、SRに 関する研究を進

めることにより、多くの技術や情報を提供できるもの

と考える。
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要 雷 大物陶器で知 られる信楽焼産地においても、良質の陶土原料が枯渇イLし ており、新 しい鉱区

の発見と、未利用資源の有効活用が急務となっている。今回、信楽地区の資源調査と未利用資源活用

試験に参画 しボー リングヨアの浪1定 と水簸分級粘上の活用試験を行った。

4 tま じめ t愚

次のとお

信楽における粘土資源開発において有望な、三郷

山地区の耐火粘土資源の賦存状況の調査と同資源の

活用及び安定供給についての対策を策定するため、

平成 6年度に近畿通商産業局非金属鉱物資源対策委

員会に、資源調査分科会と未不可用資源活用分科会が

設置された。

ここでは、平成 8年度に当場で行った内容につい

て報告する。

魃 ボ 尋 リング試料 の基礎試験

2,4ボ警リング地点とサンプリング試料の深度

ボーリング地点は図-1で サンプリングの深度は

図-4 ボーリング地点

2,2ボ ーリング採取厠アの試験

得 られたボーザングコアからは、粘上の性質を調

べる目的で、粘土含有量が多 く、原料 として有望と

思われる部分から表-1の とおリコアをサンプリン

グし、おゝるい分級、化学分析、耐火度の試験を行い、

鉱物組成を把握するため化学分析値からプルム計算

を行った。なお耐火度測定と化学分析は、原土を測

定 し、粘土分含有量を把握するため、68μ m応 るゝい

で分級操作を行った。

調査位置園   (調 査位置 饉印)
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ボーリングH

ボー 1 ング I

表-4 試料サンプリングNoと 深度

m

(単位 :m)

2.3 結果と考察

2。 3.1 サンプリング試料の68μ m応 るゝい分け結果

ボーリング」

ボーリングK

ボー リングH

ボー リング I

ボー リング」

ボー リングK

(単位 :m)

(単位 :%)

m

位 :%

試料No No 採 集 深 度
H-1 0,  7  ～ 1。  7 5 H-4 13. 4 ～ 13. 9
H-2 1, 75～ 3. 0 -5 14 85～ 15 2
H-3 5. 65-6. 3

試料No 深 試料No 採 集 深 度

I-1 4   9-   7,  0 I-3 26. 8～ 27。  2
1-2 21 -22  2

No 採 集 深 度 試料No 採 集 深 度

」-1 1. 0 ～ 1. 45 」-6 9  3- 9, 6
」-2 1. 45～ 2, 0 」-7 13。  2へ43. 45
J-3 3.  6  ～ 4.  0 」-8 15, 7～ 15 9
」-4 4。  0  -4。  35 」-9 16. 1～ 16 5
」-5 4. 35～ 4. 8

試料No No 採 集 深 度

K-1 2,  3 2   5 K-9 15.75-16。 2

K-2 2.  5 2. 85 K-10 16 55-16 75
K-3 2.85～  3.15 K-11 16.95-17.65
K-4 3.  3 3,  8 K-12 18 35～ 18, 85
K-5 8 07.  5 K-13 19,2 ～ 20,0
K-6 8 0 9,  0 K-14 20 2 ～ 20 45
K-7 9,  0 9 75 K-15 23. 2 ～ 23 65
K― 15, 3 -15. 75

試料No 63μ m以下 63μ m以上 試料No 63μ m以下 63μ m以 _h

H-1 701 299 H― ( 598 402
IJ-2 85,2 148 H-5 609 391
H-3 895 105

No 63μ m以下 63μ m No 63μ m以下 63μ mtt L
1-1 857 148 I-3 745 255
I-2 664 386

試料Nc 68 m 63μ m No 63μ m以 下 63μ m以 上

」-1 401 599 」-6 27 1 729
J-2 60,0 400 」-7 87 4 126
J-3 796 204 」-8 707 298
J-4 474 526 J-9 913 87

」-5 470 530

No 63μ m以下 63μ m No 63μ m以下 63 μ rn2大 1二

K-1 870 130 K-9 583 41 7

K-2 993 07 K-10 71 6 28.4

K-3 88.9 111 K-11 659 341
K-4 855 14.5 K-12 678 322
K-5 899 101 K-13 727 273
K-6 863 13 7 K-14 590 41 0

K-7 879 121 K-15 622 378
K-8 73 1 269
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2,3.2サ ンプ リング試料の化学成分と耐火度

ボーリングH

ボー リング I

ボー リング」

ボーリングK

～
売ヽ

試料No 原上の色
Si02 A120d Fe203 Ti0 2 CaO MgO K20 Na20 Ig, loss

耐火度

(Sk)

H-1 茶  褐 690 187 114 017 0 53 0 13 401 2 15 368 18~

H-2 淡褐灰 609 236 167 029 061 029 3.06 188 687 28

H-3 淡褐灰 599 236 366 032 049 036 292 0,90 687 27

H-4 淡青灰 662 1 64205 021 043 0。 20 376 101 5 17 27

H-5 724 16 5 110 014 015 435 100 351 18+

ヽ
～
t

試料No 原土の色
Si02 A1203 Feっ 03 Ti0 2 CaO

"IgO
K20 Na20 I富, loss

耐火度

(Sk)

I-1 淡褐灰 655 202 274 043 048 062 2,92 1 61 5 14 17+

I-2 暗青灰 662 205 186 0.24 068 0 17 349 203 472 26

I-3 黒  褐 542 250 196 041 076 030 233 1 45 12,9 32

化 学 分 析 (就 %)
試料No 原上の色

Si02 A1203 Fe200 Ti0 2 CaO さ7生 FrO K20 Na20 Ig. loss

耐火度

(Sk)

J-1 褐  灰 798 10 3 1176 026 008 021 255 045 389 16+

」-2 褐  灰 739 138 270 044 009 041 3。 15 045 428 16

J-3 淡  灰 691 186 1.43 039 014 030 304 0.61 5 45 27

J-4 淡 灰 75,8 14.2 0,81 021 0 16 0 18 379 1 07 305 17~

J-5 淡  灰 75。 2 14.0 1,14 020 0 14 0 18 432 096 3.07 16~

J-6 淡白灰 814 10 5 051 008 005 011 462 064 1 74 15+

」-7 淡青灰 646 21 9 1 84 043 021 051 325 056 618 27+

」-8 淡褐灰 71 5 164 035 035 044 3 57 1 60 358 14~

」-9 暗  灰 664 198 262 049 034 079 305 092 5 25 17~

化 学 分 析 (就 %)
試料No 原上の色

SiOぞ A1203 Fe203 Ti0 2 CaO MttO K20 Na20 Ig。  loss

耐火度

(Sk)

K-1 淡褐灰 658 200 285 047 027 046 281 1 29 560 18+

K-2 淡褐灰 626 230 2 12 052 025 055 250 070 691 30~

K-3 淡青灰 592 255 136 042 035 045 220 083 904 33~

K-4 淡青灰 655 188 242 048 040 047 283 162 6,91 17+

K-5 淡褐灰 652 204 274 0.48 0.27 0.60 30 094 560 19+

K-6 淡褐灰 67 1 190 239 048 038 068 3 16 1 50 468 16+

K-7 淡  灰 687 181 249 046 032 071 314 1 08 453 15

K-8 黄 褐 68.6 18 1 213 030 044 028 356 229 383 15

K-9 黒 褐 706 169 073 023 0 49 0 17 388 239 404 14+

K-10 630 23 1 118 032 034 026 379 088 656 31

K-11 費  褐 498 220 112 038 0.54 030 231 072 22 2 32

K-12 黒  褐 608 19。 9 0.89 027 0.51 022 342 1 20 122 30

K-13 暗 灰 608 19,9 110 0.33 0.47 0。 32 302 1 25 1230 27

K-14 暗 灰 697 177 107 0.20 078 017 4 15 271 33 13+

K-15 687 185 090 020 046 0 13 432 1 55 432 19+

化 学 分 析 (前 %)
試料No 原上の色

Si02 Alヮ Oa Fe203 Ti0 2 CaO ふ71gO K20 Na,O Ig, loss

耐火度

(Sk)

独ト 淡青灰 736 15 1 097 014 043 013 455 1 64 280 15

貰  瀬 淡黄白 766 13 6 044 0.12 021 011 473 175 207 14

上

2,3.3サ ンプリング試料のプルム計算結果

各ボーリング地点におけるサンプリング試料につ

いてノルム計算を行 った結果は以下に示すとおりで

す。

なお、ここでのノルム計算は平成元年 3月 に非金

属鉱物資源対策委員会、大阪通商産業局 (当 時)よ

り報告された「滋賀県長石資源の合理的開発に向け

て (非金属鉱物資源対策事業報告書)」 P24に記載

されている簡易ノルム計算方法を採用した。
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2.3。 4ボーリング試料の測定結果

各ボー リング地点より採取 したコアの分析結果及

びノルム計算結果から、H点の粘土層は地表より浅

く、採掘はしやすいが粘土層が薄い、 I点は粘土分

が少なく、 」点は粘土層が薄 く耐火度 も平均的に低

い、K点の粘土層は比較的厚 く、耐火度の高い粘土

層を含んでいた。各地点とも粘土層の厚みが薄 く、

採掘には困難が予想される、 しかし、現在採掘 し使

用されている三郷山土と黄瀬上の結果を比べると粘

土分が多 く、かつ耐火度 も高 く品質は良かった。

Wt

Wt%

(単位 :Wt%)

(単位 :Wt%)

(単位 :Wt%)

3.ら、るい分級で分離 した粘上分 と砂質分

の調合試験

3.1 三郷山産低級陶土の活用試験 として、前

年度応ゝるい分け試験を行ったが、本年度応ゝるい分級

で作った125μ m以下 と63μ m以下の粘土分に、おゝ

るい分級で、分離 した粗粒の砂質分を添加 して成形

官能試験と焼成試験を行った。

4.4使用応、るい分級粘土

N-1:63μ m以下

ボーリングH点

ボーリング I点

ボーリングJ点

ボーリングK点

-136-

その他試料No 長  石 カ  リ ソ ー 石 英 粘 土

H-1 44 5 237 182 26 284 250 21

37 0 159 30 180 406 43H-2 181
H-3 27 3 173 76 24 211 458 58
H-4 32 9 222 85 21 285 354 312

H-5 358 257 85 16 380 242 20

試料No 長 石 カ リ ツ ー 石 英 粘 土 その他

333 136 24 280 342 45I-1 173
I-2 412 206 172 34 25 2 308 28
I-3 298 138 123 38 131 475 96

試料No 長 石 カ  リ ツーダ 灰 石 英 粘土 その他

」-1 193 151 38 04 595 168 45

22 9 186 38 04 478 24 1 52」-2
357 35」-3 238 180 07 37 0

」-4 322 22 4 91 07 45 2 204 21

J-5 343 255 81 07 439 190 27

330 273 54 02 547 11 1 12」-6
」-7 25 0 192 47 10 283 432 35

」-8 364 211 135 17 368 236 32

J-9 27 5 188 78 と 7 323 352 50

試料No 長  石 カ  リ ノーダ 石 英 粘 土 その他

K-1 284 166 104 13 303 365 48
473 44K-2 148 59 12 264

K-3 218 180 70 17 204 534 45

K-4 324 167 137 299 312 65

K-5 27 0 177 80 13 298 384 48

44K-6 33 3 187 127 19 308 31 6

K-7 293 186 35 1 31 3 43

K-8 426 210 194 22 293 24 5 36
24 31 5 200 30K-9 456 229 20 2

K-10 315 22 4 74 17 227 29
K-11 22 4 137 61 27 152 439 185
K-12 329 20 2 102 25 240 387 95
K-13 308 178 106 248 346 98

K-14 513 24 5 229 278 185 24
K-15 409 255 13 1 23 298 265 27

試料No 長 石 カ リ ソーダ 石 英 粘 土 その他

170 23娘Б 429 269 139 21 378
417 133 12438 280 148 10

3



3

2 1125μ m以下

2使用砂質分骨材の粒度

1:710 μ m～ 2000 μ m

3.1,3官 能試験成形方法

(1)大物ロクロ (2)′↓ヽ物ロクロ

8。 1。 4 調合割合

8 。 4。 5砂質分添加素地の囲クロ戒形官能試験結果

(1)大物 ロクロ成形官能試験結果

基準土 i工業組合製ロット土を 0と して

一

　

　

。

　

一

Ｎ

４

Ｄ

D-2
D-3

250μ m～ 2000 μ m

250μ m～ 710μ m

5 mに)6 m

D-1 D-2 D-3D-2 D-3 調合No N-2計 No N-1 D-1
S-11 100100S-1

90 1010 S-12S-2 90
S-13 80 20S-3 80 20

70 3030 S-14S-4 70
1010 S-15 90S-5 90

S-16 80 20S-6 80
70 3030 S-17S-7 70

1010 S-18 90S-8 90
2020 S-19 80S-9 80
3030 S-20 70弓-10 70

評-2 -1 +1 +2No
し

⑤

ロット土より扱いにくい、空気が入り易い、
じばる感じ、成形性は良い

ヽヽ

S-1
の

し Φ さわった状態より成形 しにくい、空気が入 りや
すいS-2

の  び

し 口を広げる様な物は割れ易い (粗 いから)粗 い

上の中では成形性が良いS-3
の  び

⑬
成形が困難S-4

の  び 〇

空気が入りやすい
の  び

S-5

良 くない、仲ばしにくいS-6
の  び ⑮

広げた時に切れ易い、粗粒の物については全体
的に肖1り がしにくもヽS-7

の  び ⑮

慎重に作ると出来る、 1回振ったらダメ、空気
が入り易く抜けにくいS-8

の  び

もう少 しこしが強いと良い上になるS-9
の  び

さわった感 じより悪いS-10
の  び

-1 +1 +2No
こ  し

多少ざらつくS-11
の

少しロット土より粗い感じ、ロット上の並の時
ぐらいS-12

の

こ  し
粗さが無 くなったら伸びがいい感 じになる

の
S-13

し
荒延ばしの時に割れが入る、伸びが特に悪い

の
S-14

し ロット土より滑 りが良い、ロット土 よりいい感
じ、延ばし易い⑮

S-15
の

し こしが良い、国の開いた物を作る時は割れる可
能性が有るの ④

S-16

し ④ ぎ
な

す
物

粗
葵

る、仲ばした時に割れが入り易い、古信
らいいS-17

の

し ◇
空気が少し入り易いS-18

の

鬱
良いロット土にかなり近い感 じがするS-19

の  び

し 鬱 一番やりにくい、お|き にくい、砂を引いている
1菓 じS-20

の
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(2)小物ロクロ成形官能試験結果

基準土 :工業組合製並 こし上を 0と して

063μ 以下水簸粘土使用上
No -2 -1 +1 +2

し 0
の   び ●S-1
す べ り ●

こしと伸びはすごく良いが絞りにくい、滑 りは

少し良い

し ④

の   び ●S-2
す べ り ●

こしが少 し劣るが、良い感 じ

し ●

の   び 0S-3
す べ り ⑬

伸びは良い

0し

の   び 0S-4
す べ り 0

伸び、滑りも良い、そんなに粗さも感 じない、

剣先で切りにくい

し e
0の   びS-5

す べ り ⑬

良く伸びるが、こしが少し劣る

⑬し

の   び ④S-6
す べ り 0

水回りが早い感じ、伸びが少 し良い

○し

の   び ⑬S-7
す べ り 0

ずいぶん荒い感じがする、薄く伸ばしにくい

の   び 0S-8
す べ り ◇

伸び、滑りは良いが、こしが少 し無い

⑮し

eの   びS-9
す べ り 醸

し ⑬

の   び ё 滑りがわるく、伸びないS-10
ベ

以

+1 +2調 合 No 測定項目 -2 -1

し e
の   び ⑬S-11
す べ り Φ

こし、伸び、滑りは良いが、少 しざらつ く

し ⑮

0の   びS-12
す べ り 0

石が手にひっかかる感じ、滑りが少し悪い

し 〇

0の   び

〇

石の角が立っている感 じ、剣先で切 りにくいS-13
す べ り

し ⑬

の   び ⑬
水回りが早い、こし、滑りが悪い、成形 しにく
い

S-14
す べ り e
】
Ｌ し ⑬

の   び ◇

●

丁度良い石の量S-15
す べ り

し 〇

の   び ○S-16
す べ り 0

粗い感 じ、延ばす時切れそうな感 じ

●

の   び 0S-17
す べ り 0

滑りが悪い、石が表面に浮いている、力を入れ

ると切れる感 じ

し 0
0の   び

0
多少のたが出やすいS-18

す べ り

し ●

の   び 0S-19
′ミ ●

のたが良 く出る、砂ぼくて、にこ上の感 じ

し ●

の   び ●S-20
す べ り ●

のたが良 く出る、滑 りと、こしが悪い、伸ばす

とき力を入れるとちぎれる感 じ
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3,1.6成 形官能試験の結果

砂質分の添加による成形官能試験の結果は、大物ろ

くろ成形は添加量に伴うこしの低下がいちじるしかっ

た、小物ろくろ成形では添加 した砂質分の粒度が25

0μ m～ 2000 μ mは低下が少なかった。

3。 1,7焼成試験

1,調整 した杯土を、石膏型でテス トピースを

作成 し、乾燥後、酸化焼成は10kw電 気炉で、

還元焼成は003∬ ガス窯で招請 した。

2,焼成温度は

900℃、1100℃、1150℃ 、 1200℃、1230℃、

1250℃、1800℃で焼成。

3,乾燥品及び焼成品の物性試験は、次の項 目

を測定 した。

1:各収縮率、 2i各吸水率、 3:見掛気孔

率、 4:か さ比重、 5:曲げ強度

3。 1.8物性試験結果

結果は表-2～ 4の とおりで

乾燥収縮率は、63μ m以下粘土分よりも125 μ m

以下粘土分の方が少なく、かつ砂質分の添加量とと

もに少なくなった。

焼成収縮率は、砂質分添加量の増加に伴 って減少

したが、砂質分の粒度による変化には大きな違いが

出なかった。

吸水率も、砂質分添加量の増加に伴 って増加 した

が、砂質分の粒度による変化には大きな違いが出な

かった。

曲げ強度においても、添加量の増加に伴って減少

したが、粒度による変化には大きな違いはなかった。

おゝるい分級 した粘土分は、砂質分の添加量が少な

いと焼成温度が高 くなると発泡の現象が現れ、焼成

収縮率が少なくなり、曲げ強度 も低下 した、しかし、

最適な焼成温度を選定すれば既存の杯土よりも曲げ

強度の強い製品作製が可能となる。

4。 ま と め

ボーリングコアの分析から、粘土層の厚さが薄く

採掘には困難が予想されるが、水簸分級操作と組み

合わせれば、安定化がはかれると思われる。

なお、水簸分級操作は、他の低級粘度資源にも利

用でき、資源の多様化がはかれる。

表-2 乾燥、焼成収縮率 (%)

酸化炎焼成

1150℃ 1200°C 1230℃ 1250℃ 1300°C
試料名

砂質分
添加量
%

乾燥収縮率
900°C 1100°C

634795 131 735 6.55 765 666 681S-1
707 624 6.38 655 545S-2 10 8.14 0.87 482

676 043 5,18 483 495 497 585 502S-3
448 461 430 453S-4 30 599 -005 875 4.30

55010 886 087 601 6.50 637 589 5 19S-5
043 478 4、 63 502 536 4,67 5 14S-6 20 6.95

277 326 287 438S-7 30 604 011 2.14 3 14

545S-8 10 7 57 081 5 49 673 568 609 626
006 5,35 511 580 631 6.10 594S-9 20 767

444 464 462 515S-10 30 662 067 371 386
S-11 701 064 5 15 599 604 663 638 635

534 486 521 5 29 591 630S-12 10 660 040
340 390 461 463S-13 20 711 -032 378 372

4 12 429S-14 30 538 -0 19 2,74 320 402
735 008 520 505 5,56 559 532 539S-15 10

415 5 19 495 5 17S-16 20 639 011 363 392
44730 503 055 261 320 364 438 398S-17

524 596 640 573S-18 10 660 080 487 515
032 353 4104 429 464 5 26 535S-19 20 401

381 464S-20 30 528 016 261 327 296 402
532 -0.18 255 3.38 332 476 349 414ロ ッ ト

「D 13 _007 295 382 426 6 12 555 698並 こ し上
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還 元 炎 焼 成
試料名

砂質分
添加量
%

乾燥収縮率
900℃ 1100°C 1150℃ 1200℃ 1230℃ 1250°C 1300°C

S-1 7 95 201 703 717 596 7 38 7 31 6 15

S-2 10 8 14 1 04 656 605 687 633 579 590
20 676 081 477 502 593 1 17 5

S-4 30 599 064 413 368 445 463 4 54

S-5 10 836 1 36 695 623 649 577
S-6 20 695 070 509 502 585 540 489 547
S-7 30 04 050 349 339 3 23 376 3 57 3 68
S-8 7 57 1 09 654 5 93 674 687 5 60 621

20 767 026 545 536 584 692 620 6 02

30 662 078 422 480 437 482 460 658
701 083 625 593 643 655 657 576

10 660 059 516 504 567 6 14 6 63 638
|-13 20 711 -062 398 353 479 517 4 60 5 54

S-14 30 538 1 08 309 388 354 451 383 4 48

S-15 10 735 081 509 561 10 668 642
S-16 20 639 0 16 356 475 440 4 43 589
S-17 30 503 073 4 68 3 25 424 4 06 4 26

S-18 10 660 478 588 5 98 619 613
S-19 20 426 4 16 440 495 489 5 61

S-20 30 5 000 338 352 405 421 411 455
ロッ ト十 532 039 338 316 366 4 17 3 76 429

5 13 0分 1 421 388 546 668 637 685

表-3吸 水 率 (%)

酸 化 炎 焼 成
試 料 名

砂質分添加量
% 900°C 1100。C 1150°C 1200°C 1230°C 1250°C 1300°C

14 40 395 046 006 001 014 052
10 1540 497 2 16 112 032 024 064

S-3 20 15 02 738 448 301 186 1 46 076
S-4 30 14 12 848 612 471 392 266 1 69

S-5 10 1550 5 58 1 32 039 041 072
S-6 20 15 10 7 54 321 1 84 1 47 069
S-7 30 1433 642 499 371 380 234
S-8 10 2 27 1 29 031 027 075
S-9 20 384 254 203 099 033
S-10 30 70 584 459 341 1 72 079
S― ■ 495 309 196 1 27 0 14 0 18
S-12 10 393 277 220 115 042
S-13 20 1443 421 340 1 68 079
S-14 30 1371 5 69 578 465 265 1 55

S-15 10 1456 580 375 246 46 042
S-16 20 1434 818 593 418 338 098
S-17 30 1373 918 754 560 4「J4 337 1 79

S-18 10 1440 703 371 295 1 78 1 41 033
S-19 20 14 19 904 429 284 235 086
S-20 30 13 67 47 5 17 369 340 1 38

ロ ッ ト土 1676 1309 896 702 662 366
こ し 17 63 1232 360 304 071

還 一死 炎   焼   成
試 料 名

砂質分添加量
% 900°C 1100°C ■50℃ 1200°C 1230°C 1250℃ 1300°C

1348 1 32 020 011 001 0 10
S-2 10 1399 303 1 23 022 0 12 011
S-3 1460 581 3 43 1 56 1 09 1 04 047
S-4 680 5 15 378 291 329 1 88

S-5 10 14 14 1 55 032 021 0 16 0 19
S-6 20 14 55 295 1 72 1 28 1 03 078
S-7 30 14 790 5 60 4 02 3 10 292 1 69

S-8 10 14 17 278 1 44 024 013 0 13 007
S-9 14 49 402 271 1 74 082 1 39 064
S-1( 14 03 659 481 3 27 206 271 1 42
S― ■ 13 64 348 214 061 0 19 65
S― 1439 4 22 303 213 088 14t 056
S-13 14 20 7 14 457 258 1 78 22 1 10
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34 362 406 19130 1372 800 638S-14
1 65 098 134 05114 14 439 271S-15 10

215 2571411 706 513S-16
358 4 17 2401380 789 630S-17
070 031 01313 93 468 3 13S-18
1 56 1 29 0 581399 692 4 43S-19
228 211 0871341 830 608S-20
529 5 19 3 5016 28 1003 808ロ ッ ト土
115 072 0 271709 763 4 42並こし

表-4 曲げ
｀
強度 (kgf/訂 )

酸 炎 焼 成

1250℃ 1300°C1100℃ 1150℃ 1200°C 12309C
試料名

砂質
添加

分

量

%
乾燥品

900℃

465564 528 616 51440 179 418S-1
241177 350 27010 19 113
189112 202 21520 26 87S-3
9873 118 11530 29 57S-4

23314 126 253 19010 32 130
47 16479 74 142 13920 27 71

8134 85 82 7730 21 39
228216 270 272 32310 34
310190 264 23820 36 106

125 210 192 206 23230 35 89 86S-10
399 467 61540 151 306S-11
195 184 18731 83 114S-12 10

140 177 155 18730 75 91S-13
113 112 10644 46 47 72S-14 30 27

180 247161 186 197 246S-15 10 39 114
16574 126 130 15120 24 86S-16
12045 61 103 1030 19 38S-17

283 219 260 26728 86 170S-18 10

270 189 190 23024 54 102 143S-19
153 161 19822 34 69 103 215S-20 30
148 141 17456 79 94 10ロ ッ ト土 28
416 399 43882 190 292 283並 こし1二

還 元 炎 焼 成

1300℃1150℃ 1200°C 1230°C 1250℃

砂質分
添加量
%

乾燥品
900°C 1100魚Э

試料名

630 712 545 564 66540 246 537S
298 301 263 31819 174 125S-2 10

158 184 17626 109 81 111 152S-3
114 126 10876 71 91S-4 30 29

247 248140 124 148 263 241S-5 10

15189 148 124 14320 27 66S-6
67 78 86 9821 40 36 38S-7 30

57319 314 35434 151 225S-8
260 243 232 25436 111 183 203S-9

199 169 20535 76 125 186S-10
470 463 39840 188 333 424S-11
199 182 20131 79 104S-12

167 158 168 18430 74 79 100S-13
82 97 108 12330 27 37 48 51S-14

244 250 22539 ■ 4 122 133 255S-15 10

140 147 16824 76 58 83S-16
101 12826 40 40 82 99S-17 30 19

254 297101 186 212 253S-18 10

192 21274 126 156 177 180S-19 20

115 138 153 151 16030 22 49 85S-20
154 147 170 15128 71 103 125ロット土
406 474 503 50036 102 325 373並 こし上

-141-



デザインレポー ト



マルチメディア・デザイン・ネットワークに関する研究 (第2報 )

マルチメディア・コミュニケーション・デザイン手法に関する研究

野上 雅彦・

W生asahiko Noganli

要 旨  インターネットの急速な普及により地理的要因を越えたコミュニケーシヨン手段が確立され

つつあり、これを利用 した情報発信によリデザイン啓蒙・交流 。活性化を図ると共に、ネットワークを利

用 したコミュニケーション ,デザイン技術の開発を行う。

本年度は、インタラクテイアムービーの作成手法として、JaVaAppletと Shockwave Directorの 比較

と、パノラマVR作成手法として、QuiCkTimeVRと RealVRの 比較を行った。それぞれデータ量、表示速

度などにおいて、Shockwave Directorお よび ReβlVRの方が優れた結果が得られた。しかし、汎用性や

普及度においてはJaVaや QuiCkTimeの ほうが優れており、これらを総合的に判断する必要がある。

lまえがき

当滋賀県ではデザインに対する認識は他県に比べて高

いとは言えないが、県内で初の造形系大学である成安造

形大学も開学し、産学官の垣根を越えた情報交流によっ

て、デザイン産業の活性化を推進して行 く基盤が整った

といえる。

これまでは、県の地理的要因から、京阪神地域に隣接

するためへの近隣県へのデザイン産業の流出、中央に琵

琶湖が位置するための交通の不便さなど、交流・活性化

を進めるにあたって大きな障害があった。

ここにきて、インターネットの急速な普及により地理

的要因を越えたコミュニケーシヨン手段が確立され、

ネットワークの利用によりこれまでの障害が一気に解消

される可能性が出てきた。

ここでは、インターネットを利用 し、県から様々なデ

ザイン情報を発信することで県内へのデザイン啓家 。交

流 。活性化を図ると共に、今後デザイン分野でも需要の

拡大が見込まれるネットワーク情報、マルチメデイア産

業においての最新テクノロジーの利用技術開発を行う。

本年度は、ネットワークにおけるヴイジュアル表現の

可能性を広げる新技術のなかで、インタラクテイブムー

ビーの作成手法 として、JaVaAppletと Shockwave
Directorの 比較 と、パ ノラマVR作 成手法 として、

QuiCkTimeVRと RealVRの 比較を行った。

2開発環境

使用機器、 ソフ トウェアは以下の とお りである。

(1)WWWサ ーバ

SGIヽVebFORCE INDY
Netscape coEIInunication server

(2)デ ータ作成端末

Apple Po、 ver"賃 acintosh 9500/132

Macromedia Director 4。 0」

Symantec MacCafe

Apple QuiCkTinleVR Authoring Tools Suite

3イ ンタラクティプムービー

Macromedia社 のDirectorは、Shockwave Plug― in

によりWWWに おけるインタラクテイプムービーのスタ

ンダー ドのひとつとなっている。

また、Java言語で開発 したプログラムは、機種に依存

しないため、ネットワークでの配布に適してお り、現在

wWW上 での不」用が広が りつつある。

ここで、380万 年前から現在にいたる「琵琶湖の移動」

をテーマ に した イ ンタ ラ クテ イプム ー ビー を、

Shockwave Directorお よび」avaAppletで 作成し、ネッ

トワークでの表現技術 としてのそれぞれの比較を行っ

た。

3‐ 1 ムービーの設計

制作するムービーの概要は以下のとお りである。

芦

380万年翻 J

300B年鋤虫

200万年酪 1

100万等爾 l

蝉 〕

聴  |
Φ i
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(1)380万年前から現在までの6つ の画面を切 り替えて

表示する

(2)ル ープにより画面が順次切 り替わって表示される

(3)年代表示の部分がボタンになっており、クリック

することにより任意の画面が表示される。また(

ループのON/OFFボ タンも備える。

(4)マ ウスクリックの際にはクリック音を鳴らす

3‐2 Shockwave Directorで の作成

Directorは、CD―ROMを代表するマルチメディアタイ

トルの作成ツールとして定評のあるソフ トウェアであ

る。階層的なデータの管理が行えないため、複雑なムー

ビーの作成には作業が繁雑になりやすいが、今回のよう

な簡易なムービーの作成には最適なツールである。

今回のアニメーション課題はは数時間で作成可能であ

る。出来上がったDirectorフ ァイルを、AfterBurnerと

いうツールにより、Shockwaveフ ァイルヘ変換すること

ができる。

3‐3 」ava言語での作成

Java言語はC++に似たオブジェク ト指向言語である。

イメージファイル(GIF,JPEG)と サウンドファイル(AU)
の読込みは標準のライプラリに含まれるため、今回のア
ニメーション課題は比較的に簡単に作成が可能であっ

た。行数にして250行程度のプログラムである。

3‐4 比較

出来上がったアニメーションを、データサイズおよび

プラウザーがロー ドして再生を始めるまでの時 FH5に つい

て比較検討を行った。

データサイズについては、ShOckwaveフ ァイルはひと

つのファイルであるが、」avaAppletで はプログラム本

体のClassフ ァイルと、サウンドおよびイメージファイ

ルが別ファイルのためそれ らの合計サイズを示 してい

る。

ロー ドして再生を始めるまでの時間の比較での実験環

境は以下のとお りである。

環境1 環境2

本体 Apple POwerBook520c Apple
poworlFacintosh9500/132

モデム

(接続速度 )

ExpressMOdem2
(1 4400bps)

micro∞ m DoskPon33 6s

(19200bps)

ブラウザ Netsctte 3 01 Netscape 4 01

表1 実験環境

時間の計測誤差を少なくするため、転送速度の遅いモ

デムによるネットヮーク接続環境で計測を行った。CPu
速度に差のある二機種により計測 し、その平均値を求め

た。

データサイズおよび表示時間を表2に示す。

Shockwave 」ava Ap脚 猷

データサイズ 17,652byte

25,744byte

class i‖ 94,532byte

sound nる 1,025byte

image nlo(g‖ x8)20,1 87byte

表示時間 22sec 40sec

表2 データサイズおよび表示時間

データサイズの差以上の差が表示時間に出ているが、

これはJavaAppletで 使用するファイルが複数に分かれ

ているため、ファイル転送にオーバーヘッドが生じてお

り、またモデム接続のためそのタイムロスが顕著にあら

われたものと思われる。

今回のアニメーションにおいては、データ容量および

表示時間双方においてShOckwaveの 方が優れた結果が出

ている。データの作成もShockwaveの 方が手軽であり、

Directorで プログラム可能なアニメーションであれば

Shockwaveで の配布を選択するべきといえる。

ただしインターネットで配布することを考慮 した場

合、Javaについではその機能をほとんどのブラウザ・

OSが標準でサポー トしている、またしつつあるのに対

し、Shockwaveで は専用のPluginが必要になる。言い換

えれば」avaがあらゆるプラットホーム上で動作可能なの

に射し、Shockwaveで は対応しているプラットホーム上

の、Pluginが インス トールされている環境でない限り表

示はできない①データの汎用性に重点をどれだけ置くか

で、評価は変わってくるであろう。

4 パノラマ∨瓢こよる仮想博物館

Apple社のQuickTimevR(以下QTVR)は 、写真 を元

データにVR表現を可能にする技術である。写真を利用

可能なため、既に存在するモノを表現するのに適した技

術である。

またRealSpace社のRealVRは 、VRMLを拡張し、パノ

ラマ画像、3Dオ ブジェク ト、サゥンド等を組み合わせ

ることが可能なVR技術である。このRealVRで QTVRと
同等の表現が可能である。          

´

今回はこのQTVRお よびRealVRに より、平成8年度

オープンした琵竜湖博物館 をテーマに、パノラマVR
ムービーによる仮想博物館 を作成 し、とと較検討を行っ

た。

李 l QTVRパプラマムービーの結U伸

QTVRのデータ作成プロセスは以下のとおりである。

(1)写真撮影

(2)画像データ取 り込み

(3)パ ノラマ画像への変換

(4)QTVRム ービーヘの変換

(5)シ ングルノー ドムービー間のリンク設定

―-1・13  -



(6)マ ルチノー ドムービーヘの変換

パノラマ写真撮影時の注意事項を以下に簡単にまとめ

る 。

(1)写真撮影時は可能な限り広角のレンズでポー ト

レー ト方向で撮影することにより、広がりのある

QTVRム ービーを得ることができる①

(2)カ メラの回転の中小を絞 りの中心に調整する。

(3)露 出は固定にせず、各フレームでの適正露出にす

る。フレームによる明るさの違いは、張り合わせ

時にブレンド処理によリスムーズに繋げることが

可能。

パノラマ画像サイズは、1440x332 pixelに 調整し

た。24bitカ ラーでの無圧縮時サイズは約1,4MBである。

この画像をQTvRム ービーに変換すると、1ノ ードあた

り約160KBのサイズになる。

4-2 RealVRの作成

パノラマ画像作成までは、QTVRと 同じ手順である。

RealVRの データは、 このパ ノラマ画像 ファイル

(」PEG)と 、VRMLに よるテキス トファイル (ivrフ ァイ

ル)に より構成される。

通常ivrフ ァイルはエディタにより作成するが、QTVR
ムービーからRealVRデータヘのコンバータが配布され

ており、今回はすべてのデータをコンバー トにより作成

した。また、視点位置の変更やオブジェク トリンクにつ

いては、コンパー ト後に抒rフ ァイルを編集する必要が

ある。

4‐3 Webページデザィン

今回作成したノー ド数は13カ 所。5ノ ー ドと2ノ ー ドの

マルチノー ドムービーを各ひとつずつと、シングルノー

ドムービーを6個作成 した。

作成 したWebペ ージを図21こ 示す。上部にVR画像 と

キャプションを、下部にクリッカプルマップで館内図を

配置している。館内図のボタンをクリックすることでそ

の場所のVRム ービーが表示 される。

4‐4 比較

ノー ドごとのデータサイズ、およびページの表示時間

を表31こ 示す。実験環境は表1の環境2に より行った。

表3 パノラマVRの データサイズと表示時間

データサイズは、QTVRに 党較 してRealVRが平均

56%と 小さいサイズになっている。表示時 FHIは データ量

に比べると差が小 さくなっているが、RealVRの方が平

均67%と 短い。

またQTVRがすべてのデータが転送されないと画面に

なにも表示 されないのに対 し、RealVRでは読み込んだ

画像が徐々に表示される。特にマルチノー ドムービーの

場合、QTVRで はファイルが巨大になるため、この何 も

表示されない時間は致命的である。実験データのal～a5

の場合442秒間も何 も表示 されていない。読み込みなが

ら表示が可能なス トリーミング機能が組み込まれない限

り、ネットワークでのQTVRマ ルチノー ドムービーの使

用はするべ きではないと言える。

画質については、それぞれに特徴がみられた。画像圧

縮に、QTVRがシネパック、RealVRがJPEGを使用 した

が、その圧縮方法 の違 いに よる もの と思 われ る。

RealVRの 方が細部の表現力は高いが、ヨントラス トお

よびシャープさにおいてはQTVRの方が優れていた。し

かし、データサイズが半分近いことを考慮すれば、画質

はRealVRが圧倒的に優れていると言える。

データサイズ、読込時間、画質のすべてにおいて

RealVRが良い結果を出してお り、QTVRを 選択するメ

リットはほとんどない。 しいてあげれば開発ツールが充
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QTVR RealVR
ノー ド名 ファイルサイズ

(byte)

表 示 時間

(sec)

ファイルサイズ

(byte)

表 示 時 間

(99c)

aヽ 118,424 81

a2 87,340 56

a3 84,764 51

a4 91,500 58

a5

820,680 442

82,135 53

aqual 162,630 95 102,663 72

aqua2 162.546 93 41,397 32

162,588 104 111,553 78

c千 105,913 61

c2
327,951 183

95,770 64

ent 162,622 103 65,047 56

out 462,686 87 102,798 71

roof 162,562 88 100,508 69

1ノ ー ド平均 163,397 91 9 91,524 61 7

>

ぞF

じ

A風示璽
置圏潮0お tlた ち

図2 仮想博物館ベージ



実している点と、Ptuginの 普及度がRealVRに 比べて

QuickTimeの 方が一般的である点ぐらいであろう。

6 まとめ

インタラクテイプムービーを作成する手法 として、

Java Appletと ShOckwave Directorを 比較 した場

合、作成の容易 さ、データサイズ、表示時間において

Shockwaveの 方が優れている。

また、パ ノ ラマVRデ ー タの作 成手法 として、

QuickTimevRと ReaⅣRを比較 した場合、データサ

イズ、画質、表示時間において RcalVRの 方が優れて

いる。

しかし、ネットヮークで配布する情報として考えた場

合、汎用性や普及度も重要な選択基準のひとつであり、

JaVaや QuickTimeは その点においては優れた技術であ

る。どの手法を選択するかは、それらを総合的に判断す

る必要がある。

本研究の遂行にあたり、ご指導、ご助言をいただいた

濱崎修平研究参与にI・lし感謝します。

参考文献

(1)ロ ーラ・リメイ :"JaVa言語入門":プ レンティスホール

謝辞
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地域資源の活用技術

山下 誠児*

Setti Yarnashita

要 旨 琵琶湖岸に生息するイネ科オ直物であるヨンには、水質改善の作用があることが知られているが、多

年性であるため毎年刈取りが必要である。特に滋賀県では平成 4年 に「ヨン条例」を制定し、ヨシ群落保全の

ため、積極的にヨンの刈取りを行うこととしている。

地域資源であるヨシを用いたクラフト製品の開発の一環として、本年度は家具 (椅子)への利用について検

討した。検討を行う場合、下図のマップを利用し、既存製品にヨンをマッピングしたとき、マップ上での変化

についてまとめた。

1 まえがき

滋賀を象徴する琵琶湖にはたくさんのヨシが生息 して

いる。そのヨシを利用 した製品を作る場合、ヨシの品質

や強度等に問題点があり、これらのことは製品計画を実

行する上で無視できない要素である。

これまで、この問題点をクリアする製品を企画 してい

たため、アイデアの範囲を狭めていた。今回はそれを敢

えて無視 し、製品展開を行ってみた。従って、ここで見

せる製品デザインには多少無理があるということを断っ

ておく。

図 1の マップを使用 して、加工前 と加工後の製品イ

メージを視覚化するのだが、視覚化する場合にはカラー

写真を使用 して配置 した。 (こ の報告は白黒であるた

め、本来のイメージとは誤差が生じることを考慮する必

要がある。 )

量産

栞らかし

2 マップ

図 1の まうに、縦車由は単品から量産、横軸は柔らかい

(自 然感)か ら硬質 (機械感)を 表すマップを使用 し

た。以下にスケールの意味について記した。

単品 :作品のイメージが強く量産にはむかないもの

量産 :工業製品であり量産が簡単なもの

柔らかい :布や革が使われており、柔らかい座り心地の

するもの

硬質 :金属が多用されいて、座り′と、地が硬質なイメージ

を持つもの

3 基本製品の選択

まず、カタログや雑誌の中から商品約 60点 を抽出

し、図 1のマップ上に配置した。配置した結果が図 3で

ある。抽出した製品は背もたれのある 一人掛けのオ奇子に

限定 した。

量産

臣買 柔らかし
(自

報報

(自然感)

図2 加工、改造のため抽出した製品位置
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図 1 製品配置に用いたマップ
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図3 製品を配置したイメージマップ



つぎに図3の中の製品をヨシによって装飾などの加工

を施すわけであるが、イメージ変化量を識別しやすくす

るために、図2の①右上、②右下、③左上、④左下、⑤

中心のそれぞれの場所に位置する製品を選択した。

①～⑤のそれぞれイメージは、以下のとおりである。

① 量産タイプで硬質なイメージを持つ

② 少量生産タイプで硬質なイメージを持つ

③ 量産タイプで柔らかいイメージを持つ

柔らかい
(自然感)

④ 少量生産タイプで柔らかいイメージを持つ

⑤ どちらとも言えない平均的な製品

このようなイメージを持った製品がヨンを使用した加

工や装飾を施した場合の位置移動を考察する。

4 製品の加工

①～⑤のイメージの製品をヨシを使用して作り替える

作業を行った。加工する方法は色々あるが、今回は座面

(機械感)

量 産

硬質

単品
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図 4.加工前後の製品の位置



と背もたれにヨシのイメージマッピングを行った。

以下のような結果になった。 (図 4、 図 5)

① 量産タイプで硬質なイメTジを持つものは、単品、

柔らかい方 (左下)へ推移した。

② 少量生産タイプで硬質なイメージを持つものは、柔

らかい方 (左)へ移動した。

③ 量産タイプで柔らかいイメージを持つものは、単

品、硬質の方 (右 下)へ移動した。

① 少量生産タイプで柔らかいイメージを持つものは、

硬質の方 (右 )へ移動した。

③ このマップで平均的な製品は、単品の方 (下 )へ移

動した。

5 まとめ

既存製品にヨシの写真をマッピングして、元々持って

いた製品イメージの変化を考祭してきた。図5お よび図

6を 見てわかるように、ヨシを使つた場合、柔らかいや

固いといつたイメージが薄れていき、少量生産の作品と

してのイメージが強くなる。今回のマップの中Jと、下の位

置に推移すると考えられる。つまり、ヨシ製品の製作で

は ・般的に次のことが言える。

① 金属と組み合わせた製品は、硬質なイメージがなく

なる。

② 大量生産されたものではなく、自分だけが持ってい

る作品というイメージがある。

③ 布や草と組み合わせた製品はヨシがポイントになっ

て柔らかなイメージ (シ ヤープなイメージが出てくる)

がなくなる。

④ 量産品の持つ、安全等の信頼性が薄れる。

③ 柔らかな座り′とヽ地の椅子の製品化が難しい。

量産

さらに、ヨシ製品を作るときに注意する点は、

① 大量生産する製品は信頼性があることが普通であ

る。ヨンを使った場合そのイメージが薄れるので、より

強く信頼性をアピールようにする。

② ソフトな座り心地の布や革製品を作るとき、座面や

背への使用は避けた方がよい。

① また、反対に固い座り′と、地の椅子を作るときも同様

である。

④ クラフト的製品 (少量生産品のイメージ)を作る場

合は大いに使用するとよい。

参考

カラーマーケテイング戦略 :小林重順編・著
ラーデザイン研究所企画協力
AXIS:株式会社アクシスパブリッシング

(株)日 本カ

E歴

采らかし

(自然感)

臣質   采らかし 硬質

単品

図 6.製品イメージの移動先
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