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釉薬データベエス検索システムに関する研究 (第3報 )

小チ|1栄司*

Eもi OgaWa

陶器製品に利用される釉楽は、その調合や焼成条件の

組み合わせによつて焼成後の製品の発色に大きな影響を

及ぼす。このため、これらの特性を定量的に把握するため、

釉薬の調合や焼成条件を変えての焼成実験が何度も繰り

返し行われ、その結果はテストピースとして保管されるとと

もに(図 1,2)、 試作や釉薬に関する技術指導の際?貴重

なデータとして利用されきた。そこで本研究では、この膨大

な釉薬に関する情報を、インターネットを通じて検索利用

が可能なよう、釉薬テストピースを基にデータベースを構築

し、検索システムの開発を行ってきた[1]。

釉薬データベース検索システムは、ユーザヘのメンテナ

ンスフリーな利用環境の提供と、プラットフオームに依存し

ない実行 環境 の実現 を目指 し、WWWブ ラウザの

VM(Virtual MachinC)上で動作するJava Apptttを フロント

エンドとし、また釉薬データベースヘのアクセスは、中間層

となるJava Servictが バツクエンドのデータベースに対して

ァクセスする3層モデルのシステム形態を基本とし、Java言

語により開発を行つてきた(図 3)。 ところが、ユーザの利用

するパーソナルコンピュータや岬 ブラウザの環境によつ

ては、Java Appletが 必ずしも正常に動作しない状況が少

なからず存在していた。

そこで今年度は、これらの環境を少しでも改善すべく、検

索システムのプログラムに改造を加え、|り 幅広い環境で

利用可能なよう改善を図つた。

中島 孝拌

Takashi Nakttima

図1 釉薬資料室

図2禾由薬テストピース台紙(約300× 400mm)

2検 索色指定パネル

釉薬データベース検索システムの開発にあたつては、釉

薬に関する文字情報だけでなく、釉薬の色情報による検索

機能を実現するために、検索クライアントであるJava Appに t

要 旨  陶器製品に利用される釉薬は、調合や焼成条件の組み合わせによつて焼成後の製品の発色や外観等に

大きな影響を及ぼす。このため、信楽窯業技術試験場では、これらの条件を変えての焼成実験を何度も繰り返し行い、

釉薬の特性を定量的に把握するとともに、その結果をテストピースとして古くから整理・保管してきた。そこで、この膨

大な釉薬に関する情報をインターネットを通じて検索利用できるよう、釉薬情報に関するデータベースを構築し1青報提

供システムの構築を行つてきた。今年度は、ソフトウエアに若千の改造を加え、より幅広い環境で利用可能なようシス

テムの改善を図つた。

1 まえがき

1

五糟喚鍵薬破術試験場
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図3釉楽データベース検索システムの動作概要
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上に、サンプル色パレットやHsBカラーパレット、RCBス ラ

イレ ―ヾによる検索色指定パネルを実装していた(図 4)。

図4検索色指定パネル

これには、JFC(Java Foundation Classes)と 呼ばれるJava

のGUI(Graphttal User lnterface)ク ラスライブラリの一部で

あるSwingパ ッケージと呼ばれる軽量部品群のコンポーネ

ントをそのまま利用していた。ところが、現時点で大部分の

―
ブラウザは同クラスライブラリを標準では備えておら

ず、あらかじめパーソナルコンピュータにインストールして

おくか、Java Appletと 同時に同クラスライカ リをダウンロー

け る必要が生じていた。このため、Java Appletの ダウン

ロードやプログラムの起動に多くの時間を要したり、システ

ム開発の目標としていたユーザヘのメンテナンスフリーな

利用環境の提供を損ねる原因となっていた。

そこで、今回改造を加えた新しい検索システムでは、Java

AppletにSwingパ ッケージを使用しないで開発を進めるこ

とにした。新しい検索色指定パネルは、JDKl.1の クラスラ

イ尤テリのみを利用して開発を行うことはもちろんのこと、開

発した検索色指定パネルを他のアプリケーションでも広く

コンポーネントとして利用可能なよう、Java Beansと 呼ばれ

るコンポーネント技術に従つて開発を行った。開発を行っ

た検索色指定パネルを図5に示す。
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筋力補助器具の開発 と評価に関する研究 (第 4報 )

深尾 典久*   山下 誠児十   河村 安太郎*

Norihisa Fukao,Setti Yamashita and Yasutarou Kawamura

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蛉者や障害をもつ人

の自立を支援する対策をとることが望まれている.人は,年を取るにつれて重量物を持ち上げて

移動させる能力が低下する。また,下肢に障害を持つ人は,健常者と比較して腕の到達範囲が制

限される.さ らに,足腰の自由度が制限されることから,物を持ち上げることのできる重量にも

制限がある。本研究ではこれらの点を踏まえて,下肢に障害を持つ人や高齢者の日常生活におけ

る,把持動作あるぃは運搬作業を補助する機器の開発を目指す。本年度は,搬送実験を行うとと

もに,本研究のとりまとめを行つた。

1 は じめに

わが国においては,近年の急激な高齢化に伴い,高

齢者の生活を支えるとともに介護者の負担を軽減す

るための機器開発の要求が高まつている。

本研究では,まず高齢者などの日常生活を把握す

るための聞き取 り調査を行つた。また,それ ととも

に時間帯および作業別での,動作分類を行った。そし

て,その結果に基づいて 日常生活における把持およ

び運搬作業に着 目し,高齢あるいは下肢に障害を持

つ人の上肢動作を補助する機器の開発を目指す.本

研究では,把持・移動対象物を大きく重たいものと

小さく軽いものに分類 し,それぞれの把持および搬

送のための装置の試作開発を行つた ,

2 把持作業の分類

本研究では,高齢あるいは体に障害を持つ人々が

自立生活を行 うにあた り, 日常の物を持ち上げる作

業に注目し,それを補助する装置の開発を目指す。そ

のため,本節では人が対象物を把持する動作につい

て,距離と対象物の重量の両面から考察を行う。

まず,人が物を持ち上げる重量について考える。一

般に,人が力を出す能力 (筋力)は 30才で最大とな

る.その後は年齢を経るに従い低下し,4o才 くら

いまでは最大能力の95t%〕 程度の力を出すことが

可能であるが, 60才ではピーク時の75[%〕 程度

となり,その後も低下し続ける (Fig,1)。 ま■,女

・ 技術第一科
十技術第二科

性は男性の2/3程度の筋力を持つ。個人差は大き

いものの,成人男性の場合苦痛を感じずに持ち上げ

られる重量は約201K』 であることから, 60才の

人の場合男性で15[K』 ,女性で10[K』 となる。

その後も年齢とともに把時できる重量は低下して行

くことから,高齢者の増加に伴い重量物把時の補助

に対する要求は増加すると考えられる.

本研究では, 日常生活における把持対象物を,容

積が大きく重量の重いものと,小 さく重量の軽いも

のに分ける。そして,その双方について 3章および

4章で取 り扱 う.

男性

最
大
筋
カ 女性
(%)

年  齢

Fig。 1:筋力 と年障の関係

3 日用品搬送支援装置

3.1 目的

本節では,普段の生活で用いる日用品のうち

量が重く体積の大きいものについて取り扱 う.

重
　
れ

，
　
＞
】
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には,寝具あるいは穀物やケース入り飲料などが考

えられる。寝具は日用品としては体積が大きくかつ

重量のある対象物であり,さ らに柔軟性があること

から機械によるハンドリングが難しい。本節では,日

用品の移動搬送を支援する装置の開発を行う。

寝具を乾燥させたり収納したりする作業は,健常

者にとっても負担の重い作業であり,高齢者にとっ

てはなおさら大変である。家庭生活においては寝具,

飲料品や穀物等の食料品の様に頻繁に搬送する必要

のある対象物は多い。また,園芸等の農作業に生き

甲斐を見いだす高齢者は多いが,その際||!■ iと なる

のは肥料などの重量物の搬送である。本研究におい

て開発する搬送装置は,そのような作業にも応用す

ることが出来ると考えられる。さらに,病院や介護

施設など多くの医療福祉施設では定常的に人手が不

足しており,こ の傾向は今後も続くと思われる。こ

のような施設では介助作業以外にも,食事の配送や

寝具,衣服の交換など介助者の肉体的負荷を要する

多くの作業が存在する。それらの場所においても本

装置は利用することが出来ると考えられる。

3.2 仕様

本品は,次の方針で設計試作を行 うこととした

(1)ノ ンク機構の採用によるコンパクトな設計.

家庭で用いる場合には大きさ, とりわけ収

納時の大きさが問題となることから,リ ンク

機構を用いて小さな装置とすることとする.

(2)差動車輪による自立走行。

大きな上下動や左右のアンバランスを生 じ

させ,床を傷つける無限軌道方式に変え,電

動車椅子等に用いられる差動車輪を用いる.

(3)ジ ョイステインクによる操作 .

3.3 詳細設計

前節の仕様満たすため設計した装置の外観をFig.2

に示す。可動高さを14001mm〕 とするために,第 1軸

の軸心の高さを 2401mm〕 とし,そ こから 410[mm〕
,

6001mmi,6501mmlの アームを 3自 由度で配置する。

各アームの自重を小 さくするため,モータは台車に

固定 しタイミングベル トを用いて駆動する。

Fig。 2:日 用品搬送支援装置

設計上,重力 を補償 して各関節の駆動に必要な ト

ルクは,次式で与えられる。

位o = {ι9o7b+(10+ι91)陶 1+(lo+を1+192)阿2

十(ιO+ι l+ι♂p)″り}θ

{ι 9」花1+(ιl+ι92)陶 2+(ιl+ι9p)″ゎ}9切
　
　
　
　
　
位 ι92(陶2+″わ)9

これより求めた駆動 トルクの条件を満たすため,50:1

の 減速器の付いた 601WIの直流モータ (神鋼電機

SPM3090定格トルク0.201Nm〕 )を 50:1の ウォー

ムギヤを介 して取 り付ける (Fig.3)。

自走輪として,直径 200t學mIのタイヤを左右に配

置する。進行方向の変更は,左右の回転速度を変え

ることにより行う。必要トルクTLは,珠式により求

めることができる。

COS α

6

TL=
Sln α 十

2η

予,・・πD





3.5 まとめ

本研究では,重量が重 くかつかさばる日用品につ

いて,搬送を支援する装置の試作 と評価を行つた。

この試作においては,ハンガーの支持に リンク

機構 を用いることとした。その結果,占有面積 は

7001mmi× 500imml, 保管時の高さは 5501mmlに

小型化され,ハンガーの取 り回しも,高さ OImmIか

ら 14001mm〕 までが可能となり上下逆に用いること

ができる.ま た,搬送物を装置の上部に置け小 さな

回転半径で回転できるなど適用範囲を向上させるこ

とが可能 となった ,

4 リーチャー

4.1 目的および仕様

(C)

(f)

2.把持部にラバーを張り,滑 りを防止する。

3.バネの力による把持から,握力による把持

への変更する。(第 1次試作はグリップを握

ると把持部が開いたが,第 2次試作はグリッ

プを握ると把持部が閉じる機構に変更する。)

4.仲縮式アームで携帯性を高め,個人の使用

に適した長さに固定できることで使い勝手

を向上させた。また,収縮時はA4用紙の

範囲内に収る大きさに設計する.

(a)

(d)

(b)

(0

Fig.5:搬送実験

設計に当たつては次の点を考慮 した。

試 作 品 の長 さは ,伸 縮 時 3451mml,仲 長 時

6211mmIで ある。このリーチャーの収縮時の大きさ

は,A4用紙サイパに収ま り移動な どでの携帯を楽

にしている。また,仲張時 と収締時の差,すなわち

1.把持部の形状を円弧型にし,開閉角度を大 仲縮幅は,2701mm]である.試作品の外観を Fig.6

きくすることで把持能力を高める,    に示す。

8



その他のもの 募 ‐ス,湯飲み茶わん,硬貨 ,

キヤンシユカ~ド,CD,カ セットテース

ビデオテー兆  ドライバー,指輪

普段机にあるもの コピー用紙,鉛筆類,消 しゴム,ハサミ,

カッターナイフ9定規,フ ロッピーディスク,

たばこ,ライター,ホ ッチキス,電卓ラファイル
,

クジッ兆 ステイックのり,テープ

(a)収縮時

Table l:把持姑象

Fig。 6:第 2次試作品の外観

(b)伸張時

4.2 試作品の評価

試作品を4種類の市販リーチャー (a)～(d)と 比較

評価した。比較に用いた市販 リーチャーは,参考文

献 [11と 同じものである。まず,事務机上にあるも

の,さ らに普段目にするものを無作為に列挙し,平

らなところに置いて把持を試みた。合計 24種の把

持対象を把持できた場合 2点,工夫をしながら何と

か把持できた場合 1点,把持できなからた場合 0点

として,48点 満点の点数比較を試みた。

結果は Table 2の とおりである。今回の試作品で

イま 29点であり,他の市販品と同程度の把持能力が

出せた。しかし,ク リップ,硬貨,指輪等の細かい

ものや,コ ピー用紙,定規,キャッシュカードなどの

薄物は把持できなかった。これらは,今回試作した

ような 2つの爪により挟む方法では把持しにくい物

であり,把持部先端に磁石を装備 したり爪を設ける,

あるいは粘着や以引力で把持するなどの工夫をする

必要があると考えられる.全てを兼ね備えたコンパ

ク トな リーチャー製作は今のところ難 しいが,本試

作では,概ね把持性能が良好でデザインおよび仲縮

機能に優れたリーチャーが提案できたといえる。

5 むすび

本研究では,高齢者さらには下肢に障害を持つ人々

の上肢動作を対象として,筋力を補助する機器の開

発を行つた。我々が日常生活で取り扱 う対象は,文

具,化粧品,食器など小さく軽いものから寝具,食

料品などの重くかさばるものまで多岐にわたる。小

さく軽い対象は,掴み移動させるのは容易であるが,

高齢者や障害者に取つて取り難いところにある場面

9



Table 2:把持テス ト結果

普段机の上にあるもの

その他のもの

も多い。これに対 し,重 くかさぼる対象物は用いる

頻度は比較的少ないが,移動 させる際には労力を要

する。そこで本研究では,これ ら2つの場面を姑象

とし,把持,移動のための装置器具を開発 した。重

くかさぼる対象については, 日用品搬送補助装置を

開発 した。この装置は,搬送対象物の下ヘフォーク

を滑り込ませ持ち上げるとともに,装置の上にのせ

ることによリコンパクトに安定した姿勢で必要な場

所に移動することができる。

小さく軽い対象については従来から手の届かない

位置にある小物を掴むためのリーチャーが市販され

ているが,これらは機能的に一長一短があつた。本

研究で試作 した リーチャーは,新 しい機構やデザイ

ン的な側面からの検討を行い,使用 しないときにか

さばらず,文房具のように普段の生活 と親和性のあ

ものとすることができた。

参考文献

μ]中小企業庁,広島県立東部工業技術センター,滋

賀県工業技術総合センター,鳥取県産業技術セン

ター,福岡県工業技術センター :「高齢者の生活

を支援するADL評 価技術に関する研究」地域活

性化連携事業費補助金 成果普及講習会テキス 朴,

1999.

21301830183020合計 1

22222テープ

22222ステインクの り

000クリップ

ファイル

0電 早 20

2222ホ ッチキス

22222フイター

22222たば こ

0000フロンピ~ア イスク

00000定 規

22222カンタ~ナイフ

ハリトミ 222

2泊 しゴム 2222

鉛筆類 22222

000コピー用紙 00

試作 品DCBA

48294823482248284831合計 2
帽 輪 000

22222ドライバー

2022カセ ッ トテープ

00000CD― ROM
00000キャッシュカー ド

000硬 貨

2000

22222缶ジュース

試作 品DCBA
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振動 。騒音の計測評価技術に関する研究

鋼材の振動特性に及ぼす圧廷の影響

藤井 利徳 *

Toshinon F司五

要 旨 構造用圧廷材 (SS材 )を種々の圧延率で圧延し、鋼材の振動特性に及ぼす圧廷の影響について検

討した。その結果、圧廷した試料は、圧廷していない試料と比較して、固有振動数が数 Hz～ 数十 Hz低周波

側に移動 していた。また、圧廷率が増加するにしたがつて、若干ながら固有振動数が減少する傾向が認めら

れた。圧廷した試料を組織観察した結果、多くの欠陥が認められた。これらのことは、圧廷による内部組織

の変化が材料の振動特性に影響を与えることを示唆している。

1 はじめに

大部分の機械装置は、エ ンジンやモーターなどで駆

動 されてお り、故障や破損の原因となる振動が常に発

生 している。今 日、そのような機械装置の設計 には

CADが用いられるようになり、構造解析シミュレーシ

ョンで、あらか じめ強度特性等が考慮 されている。そ

の際、振動特性についても解析 され、あらか じめ共振

周波数などのデータを得ることが可能となり、設計に

フィー ドバ ックされている。 しか しなが ら、加EEに よ

る材料特性の変化が機械装置の振動特性に影響 し、設

計当初の性能が発揮 されない場合が考えられる。また、

疲労などの経年変化については広 く研究されているが、

それが振動特性にどのように影響するのかについては

不明である。

本研究では、構造材として一般的にもっとも利用さ

れている鉄系材料において、加工の一種である圧廷が

振動特性、とくに固有振動数の変化にどのように影響

するのかについて検討する。

2 実験方法

本研究では、構造用圧廷鋼板 (SS材 )を 用いた。SS

材を放電加工機で 1.2mm、 1.5mm、 2mm、 3mmの各厚

さの薄板状 に切 り出 した。その後、1,5mm、 2mm、

3mmに 切 り出したものについてロール式圧廷機を十数

回とお して最終厚 さ 1.2mmま で冷間圧廷 した。圧廷率

は、20%、 40%な らびに 60%で ある。以降、作製 した

これらの試料 を'圧廷なし'、 '20%圧 廷 '、 '40%

圧廷 '、 '60%圧 廷'と 呼ぶことにする。試験片寸法

は、長 さ140mm、 幅 14.2mm、 厚 さ 1.2mmと し、試験

片本数は各圧廷率のものについて 3個ずつ用意 した。

試料の固有振動数は片持ち梁法で測定 し、測定方法

の模式図を図 1に示す。治具に固定 した試料を電磁加

振器で定常加振 し (ラ ンダム波 )、 その応答をレーザ

―速度計で波1定 し、高速フーリエ変換解析装置 (F「F

アナライザ)で 0～ 5kHzの 範囲で周波数解析 した。

組織観察は走査型電子顕微鏡 (SEM)を 用い、圧延

面 と水平で圧廷方向に垂直な面を観察できるように切

断 し、樹脂埋め、研磨後、金蒸着 した試料を用いて行

った。

作製 した試料の機械的性質については、インス トロ

ン型万能試験機を用い、写1張試験で検討 した。

レーザー速度計

振器

FF47ナラ
治具

入 信号

図ユ 振動測定の模式図

3 実験結果

3.1 振動特性

図 2に 、FIη アナライザを用いて測定 した 20%圧廷

の固有振動数の測定結果を示す。図に示すとお り、こ

の試料においては 6個の明確なピークが認められる。

これらのピークは、 1次から6次 までの固有振動数で

あると考えられる。他の試料についても同じような 6

次 までののピークが認められたことから、作製 した試

料についてこれらのピークの変化を詳細に検討 した。

図 3に 、圧廷なし、20%圧廷、40%圧 廷および 60%

圧廷の各試料の固有振動数の浪1定結果を示す。横軸は

圧廷率、縦軸は周波数であ り、各印は各試料の 1次 か

ら6次 までの固有振動数を図示 したものである。最 も

低周波のピークについては各圧廷率の試料において変

-11-
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図3 圧延率による固有振動数の変化

化が認められない。一方、他の固有振動数では圧廷 し

た試料は圧廷なしの試料と比較 して固有振動数のピー

クが低周波側に移動 しているのがわかる。 さらに、若

千ではあるが圧廷率が増加するにしたがって、振動数

が減少する傾向が認められる。

3.2 組織観察結果

図 4(a)～ (d)|こ 、 (a)圧 廷なし、 (b)20%圧廷、 (c)

40%圧廷および(d)60%圧 廷の各試料の SEM組織写真

を示す。全ての試料において層状 を呈 し、黒い粒子が

分散 した組織 となった。圧廷なしの試料でも層状組織

となるのは、本研究で用いた母材が SS材 であ り元々

圧廷 されているためである。また、母相はフェライ ト

であ り、組織中に見 られる黒い粒子はセメンタイ ト

(Fe3C)で あると考えられる。図 4を 詳細に観察する

と、 (a)の 組織中にはクラックが見 られないのに対 し、

(b)～ (d)の 写真には、セメンタイ ト粒子内で多 くのク

Oμ m

図4 (a)圧廷なし、(b)20%圧 廷、(c)409/9圧廷なら

びに(d)607D圧 廷の SEM組織写真

ラックが発生 し、母相 とセメンタイ ト粒子の間でもク

ラックが観察 される。また、セメンタイ ト粒子付近の

組織を見ると、母相がかな り変形 しているのがわかる。

(b)～ (d)の 組織を比較すると、圧廷率が増加するにし

たがって、セメンタイ ト粒子内のクラックが増加 し、

母相 もより変形 している。

3.3 引張試験結果

図 5に 、圧廷 な し、20%圧 廷、40%圧 延 な らびに

60%圧 廷の試料の平均的な応カー歪み線図を示す。 さ

らに、表 1に 、各圧廷率の試料の引張試験から得 られ

た弾性率、最大強度、伸びの値 を示す。圧廷率が増加

するほど強度は増加 した。伸びについては、圧延 した

ものが圧廷なしと比較 して減少 したが、圧廷率 との相

関は認められない。これらのことは、圧廷による加工

硬化のためである。 また、弾性率については、圧延率
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表 1 各試料の引張試験結果

9.78120021.360%圧廷

20.140%圧廷 9.011090

20%圧廷 9.3699519.1

圧廷なし 24.7797

弾性率

GPa

伸 び

%
最大強度

WIPa

の違いによつて若子の変化が見られるが、より精度の

よい実験が必要である。

4 者 察

SS材 を圧廷 して作製 した板状試験片の振動特性に及

ぼす圧廷の影響について、片持ち梁法により検討 した。

その結果、圧廷材 した試料は圧廷 していない試料 と比

べて、固有振動数が数 Hz～ 数十 Hz減少することが明

らかになった。また、それらの試料の組織観察の結果、

圧延 した試料中には多 くのクラツクが観察 された。さ

らに、引張試験の結果から、圧廷 した試料は圧廷 して

いない試料 と比べて、弾性率の若子の増加、最大強度

の増加、伸びの減少が認められた。

片持ち梁の横振動については、

(1.875)2
れ1=

2ΠJ2

(4.694)2
れ =
2 2H′2

という式で表される・ 。上式において、ηl、 η2はそれ

ぞれ 1次振動数、 2次振動数、′は試験片長さ、gは重

力加速度、Eは縦弾性係数、Iは 1析面二次直角モーメン

ト、″ は単位長 さの重量である。なお、 3次以降の振

動数 も定義 されている°
'。 式 (1)と 式 (2)か ら固有振動

数が減少する条件は、① ′の増加、② Eの減少、③ I

の減少、④ "の
増加である。本研究において、試験片

寸法は一定であることから、① と③については、′と I

は定数であ り振動数を減少 させる要因にはならない。

また、②の弾性率については若干増加 してお り、振動

数の増加の要因となるものである。また、圧廷 した試

料の組織中にはクラツクが観察されたことから、①の

単位長さあたりの重量
"は

減少していると考えられる。

したがつて、これらのことは固有振動数を増加 させる

要因であり、減少の原因ではない。また、強度の増加

や伸びの減少について式では考慮されない。

以上のことから、圧廷による固有振動数の減少を式

(1)等からは説明できない。原因としては、①クラック

による振動の伝達経路の変化、②クラツクによる岡1性

の減少などが考えられる。また、③加工硬化の影響や

転位密度の影響も考えられるが、明らかでない。しか

しながら、圧廷によるなんらかの内部組織の変化が、

材料の振動特性に影響を与えていると考えられる。

今後、シミュレーシヨン等 も利用 したさらなる検討

が必要である。

5 おわりに

構造用圧廷材を種々の圧廷率で圧廷 し、鋼材の振動

特性に及ぼす圧廷の影響について検討 し、以下の結果

を得た。

(1)圧廷 した試料は、圧廷 していない試料 と比較 して

固有振動数が減少 した。 さらに、圧廷率が増加するに

したがって、若千なが ら固有振動数が減少する傾向が

見られた。

(2)圧廷 した試料の組織中には多 くのクラックが観察

された。

(3)圧廷による内部組織の変化が材料の振動特性に影

響を与えることがわかった。

参考文献

(1)湯浅亀一 :材料力学公式集,コ ロナ社 ,
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放射光表面励起反応を用いた新素材創製の研究

要 旨 インジウム・スズ酸化物 (lTO)、 チタン酸・ジルコン酸鉛 (PZT)強 誘電体薄膜、窒化炭素膜に放射光

(SR)を 照射することにより、これらの材料の放射光アニールを試みた。抵抗測定、XPS、 SEM、 XRF、 透過率お

よびXRDにより分析・評価を行つた結果、SR照射により、ITO薄膜は結晶性がよくなり、表面抵抗が未照射試料

の約3分の11こなることがわかつた。また、表面の元素分析、膜厚測定の結果、SR照射により薄膜の構成元素は

急激な減少 (アブレーション)を起こしていないことがわかった。

1 はじめに 研究を行つた。

佐々木 宗生
*   

花元克巳
料

Muneo Sasaki,  Katuni Hanamoto,

中山康之
料

Yasuyuki Nakayama

2 実験

SR照射試料は表 11こ示すよう1こ 、高周波スパッタリング

(RFS真 空機工製)および高周波マグネトロンスパッタリング

(RMS日 本真空技術製)で作製した。基板には、石英ガラス

を用い、スパッタリングターゲット1こ は ITO(Sn02 5wt%)、

PZT焼結ターゲット、および炭素ターゲットを用いた。

表1.ITO、 PZT、 CNx薄膜の作製条件 各薄膜の作製条件を示

す。表中の RFS、 HSPはそれぞれ高周波スパッタリング、高周波マ

グネトロンスパッタリングを示す。

作製した薄膜 |こ 、表2の条件で SRを照射した。照射中の

試料温度は制御せず、高真空中で照射した。SR施設は立

命館大学 SRセンターの小型 SR装置(Rits SR蓄 積エネル

ギー575MeV住友重機械工業製)のビームライン 14(BL-1

最近の携帯電話、液晶テレビなど我々の日常生活の中

に当たり前のように存在するようになつてきた電気製品には

多くの金属化合物が用いられている。その中でも金属の酸

化物は電気製品の心臓部を形成し、多くの付加価値を生み

出している。これらの金属酸化物を小型化・薄型化する電

気製品の中に取り入れるためには、小型化・薄型化する必

要があり、ここで大きな役割を発揮しているのが薄膜作製技

術である。薄膜作製技術は、様々な方式を取り入れることイこ

より良質の薄膜を作製することが可能となっているが、最近

さらに高性能化するための方式として、光を用いる方式が盛

んに研究されている。。この薄膜作製法では、作製する薄膜

の組成比を簡単に制御でき、酸化物超伝導体薄膜、強誘

電体薄膜の研究など次世代の電子材料の研究で盛んに用

いられている。このような光を用いた薄膜作製技術で最近内

殻電子励起反応を効果的に用いた技術が注目されているか。

従来の方式では外殻の電子に作用することにより様々な機

能をもつた薄膜を作製してきたが、内殻電子励起反応では、

直接内殻電子に作用することでこれまでの通常の方法では

作り出すことができない新材料を作り出すことできる。この内

殻電子励起反応では、真空紫外から軟X線の波長領域の

光を必要とするため、これらの波長領域を連続的に、高輝

度でカバーすることが可能な放射光 (SR)を 用いることが有

効な方法と考えられているの
'° '°

,0.0,0,0。

本年度のSRを用いた研究では、昨年度までの内殻励起

反応を用いたSRアブレーション。SRアニールの結果のヽ1° をも

とに、他方法で作製した強誘電体薄膜および透明導電膜、

窒化炭素膜の電気的特性。光学的特性を向上させるための

*技
術第二科 無機材料係

ホネ
立命館大学理工学部
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Targeti C

Power:200W

成膜時間 :50分

ガス圧 :0。 lPa、 N2分圧 25%

SiRMSCNx

Target:Pb(Ti0 5Zr0 5)° 3

Power:200ヽ V

成膜時間 :40分

ガス圧 :0.4Pa、 02分圧 50%

Si02RFSPZT

Target I:TO(5vt.%Sn02)

Power:200W

成膜時間 :10分

ガス圧 :2.OPa、 02分圧 5%

Si02RFSITO

成膜条件基板使用装置試料



4)を用いた。BL 14はミラー槽、作動づF気槽、ロードロック

付き試料槽からなり、到達真空度は 10 9to∬ 台まで到達す

る。ミラー槽にはシリンドリカルミラーおよびトロイグルミラー

が装着されており、ミラーホルダーを上下させることによリー

方を選択できる構造になつている l ll。

表2.各試料の SR照射条件 放射光(SR)照射は全試料ともシリ

ンドリカルミラーを用い、400 μ m× 30mmに集光したビームを用い

た。照射時のベース真空度は 10却torr台とした。照射ビームはすべ

て用いた。

照射試料は、X線回折 (XRD、 CuK α 理学電機製)によ

り構造解析、X線光電子分光 (XPS MgK α アルバンクフア

イ製)1こより元素分析および化学結合状態の分析、ラマン分

光 (Arレーザー 514nm日 本電子製)による化学結合状態

の分析、分光光度計 (島津製作所製)による ITO膜の透過

率測定、走査型電子顕微鏡 (日 立製作所製)による表面観

察、エリプツメータ(Xeランプ 633nm溝尻光学工業所製 )

による膜厚測定、表面抵抗計 (三菱油化製 )|こよる抵抗測

定をおこなった。

3実 験結果と考察

表3に ITO薄膜の表面抵抗値、エリプツメータによる膜厚、

XPSによるh、 Sn、 Oの原子比を示す。また表面抵抗値、膜

厚より」IS R 16371の で示される抵抗率の計算式を用いて求

めた抵抗率を参考までに併記した。表面抵抗値および抵抗

率は SR照射により約3分の1下がつていることが分かつた。

また膜厚測定より、レーザー照射などで見られるアブレーシ

ョン現象は今回の照射では現れていないことが分かった。

XPSの結果より、Inが若千減少し、Oが増加していることが

分かつた。

表3.ITO薄膜の膜厚、抵抗値、原子比 膜厚はエリプノメータ、

原子比は XPS、 表面抵抗は微小試料用プローブ表面抵抗計により

測定した。抵抗率は表

XPSの結果より成膜した ITO薄膜はもともとO原子比、Sn

原子比がターゲット組成よりも少なく、SR照射によりIn原子

に姑するO、 Sn原子比の増加が抵抗値の減少を引き起こし

たと考えられる。図11こ ITO薄膜の分光光度計による透過率

測定の結果を示す。図1よりSR照射により、ITO薄膜の吸収

端 が短波長側 にシフトしていることがわかる。これ は

Burstein―Moss(BM)シフト 10と
呼ばれるものであり、物質中

のキャリア濃度が増加したときに起こる現象と考えられる。こ

の結果より、SR照射による表面抵抗の現象はキャリア濃度

の増加が関係していると考えられる。

30

"

lω

90

船
（翻
）・印
“静

Ю

2Xl    錮     蠅     〕開    硼     700
Wavettm

制 期

図1.ITO薄膜の SR照射による透過率の変化 キャリア濃度の

増力口によるBMシフトが確認できる。

図2に ITO薄膜の XRDパターンを示す。SR照射により

(222)ピ ークの強度が強くなっていることが分かる。これは SR

照射により結晶粒が成長したと考えられる。前述したキャリ

ヤ濃度の増加による表面抵抗の減少は、キャリアのドナーと

なる Sn比 の増加とともにこの結晶粒の成長が関与している
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2.9X10~449:48:3101,7SR照射

1■ x10-326.545:53:2102.2SR未照射

抵抗率

(Ω /cn3)

表面抵

抗(Ω )

原子比

IniSniO
膵
ぐｎｍ＞

ビームスキャン:3往復

スキャンスピード:10μ m/s

照射真空度 :3.4× 10~7tor

約 250mACNx

ビームスキャン:3往復、7往復

スキャンスピード:50μ m/s

酸素分圧 :1.O X 10 5tor
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― SR未照射

― SR照射

と考えられる。この成長は薄膜中の酸素比が増加することに

より引き起こされたと考えられる。

B

～
望

,
0

述したX線回折パターンの照射による強度の減少は結晶粒

が照射により破壊され、微結晶化していることに起因してい

ると考えられる。

51tXl

411Xl

311Xl

11∞

ltXl

15 45 65

20(° )

図4,PZT薄 膜のX線回折パターン SR照射によりPZTからのX

線回折ピークが減少している。PZT薄膜の微結品化によるものと思

われる。

次に図6に CNx薄膜のラマン分光スペクトルを示す。SR

照射により1000cm~1カ ち 1800cm lに見られる炭素に関連し

たピークの強度 が強くなっていることが分かる。また

2200cn lに 新たなピークが見られる。これは一C=Nの 伸縮

振動を表している。また炭素関連ピァクのうち、グラファイト

状炭素のピーク(1500cm・ 近辺 )|こ対する非結晶炭素のピ

ーク(1300cmJ近 辺)の強度比が変化している。

“
目
“
０
●

21∞
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20(° )

図2.ITO薄膜の XRDパターン (222)ピーク強度の増カロが確認

できる。SR照射により結晶粒が成長していることが確認できる。

図3に ITO薄膜の走査型電子顕微鏡写真を示す。電子

顕微鏡による表面観察からは、結晶粒の成長や表面状態

の変化は確認できなかった。

図3.ITO薄膜の電子顕微鏡写真 力日速電圧 5kV、 倍率 40,000

倍で観察。左が SR未照射、右が SR照射試料の表面状態。

図4に PZT薄膜のX線回折パターンを示す。図より作製

薄膜は、PZTが強誘電性を示すペロブスカイト構造にはな

つておらず、ペロブスカイト構造を含む微結晶の集まりであ

ると考えられる。図4のX線回折ピークの強度の減少から、

SR照射によつてPZT薄膜は更に微結晶に変化した、つまり

結晶粒が SR照射により破壊されているか、膜そのものの量

が減少していると考えられる。

図5に PZT薄膜の蛍光X線分析スペクトルを示す。図より

SR照射によりPZT薄膜が極端なアブレーション減少により、

膜べりを起こしていないことが確認できた。このことから、前

図5.PZT薄 膜の蛍光X線スペクトル 左図がSR未照射、右図が

SR照射試料のスペクトルである。図よりSR照射により 薄膜が膜べ

りしていないことが確認できる。

このことから、SR照射によりCNx薄膜はsp2cが多くなり、

窒素との結合では N spC結合が多くなることが分かつた。

SR3往復照射

SR7往復照射

石英基板

S味照射
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園6.CNx薄 膜のラマン分光スペクトル SR照射により炭素の結合

状態(1000cm■ ～1800cばり、炭素―窒素(2200cm~りの結合状態に

変化が見られる。

4まとめと今後の課題

今回の研究でSR照射がITO薄膜の電気特!性の向上に有

効であることがわかつた。これは SR照射により、結晶性が向

上し、キャリア密度が増大することにより表面抵抗が減少し

たためであると考えられる。一方、今回の研究では、真空中

での SR照射を行つたため、酸素量は真空中の残留酸素に

依存し、SR照射時における酸素の影響については考察出

来なかつた。今後照射中の酸素量の変化、温度変化、照射

密度など薄膜の物性に影響を及ぼすと考えられる条件を変

えて ITO薄膜への SR照射の効果を調べる必要がある。

また PZTについては SR照射により、結晶粒が細分化さ

れ、結晶性が悪くなつていることが分かつた。ITO薄膜では

結晶性は向上し、PZT薄膜では結晶性が悪くなるなど同じ

金属酸化物によつてもSR照射の影響が異なることが分かつ

た。これらの効果は結晶構造や結合状態、照射条件に依存

していると考えられる。PZT薄膜、ITO薄膜ともとこ低温結晶

化による電気特性の向上が目的であることから今後の研究

の中で、より効果的な照射条件を見つける必要がある。

CNx薄膜では、SR照射により、sp2cが増大し、一C=Nに

起因する N spC結合が増大することが分かつた。この傾向

は、窒兼イオンを炭素薄膜に多量に注入したときに起こるこ

とが別の実験で確かめられていることから、SR照射により薄

膜中の窒素濃度が向上していると考えられる。

今後の SR照射実験では、これらの結果を踏まえ、SRの

産業利用への展望を視野に入れて更に効果的な条件の決

定および他方法との比較を行うことが必要になる。
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ハイブリッ ドFRPの高機能化に関する研究 (2)

低弾性層を有するハイプリッドFRPの曲げ特性について (2)

山中 仁敏

Masatoslli Yalnanaka

要 旨 昨年度に引き続き高弾性PAN系炭素繊維 (CF)一 アルミナ繊維強化 (AF)ハイプリンドF
RPで、他繊維強化層間に低弾性率層を有するFRP(INL)と 有さないFRP(NOL)の 曲げ試験を

行なつた。今回は成型法の変更とハイブジッド比を変化させたサンプルの種類を多くし試験を行つた。その

結果、破壊はピッチ系炭素繊維一アルミナ繊維ハイブリンドFRPと よく似た挙動を示し、CFRPの ハイ

プジンド比の高い (60%以上)も のは、圧縮側のCFRP層 とAFRP層 の異繊維強化層界面からCFRP
層にクラック生じ破壊 した。ハイプリンド化による破壊進行の抑制効果は、低弾性層の存在により減少した。

しかし異繊維強化層間の内部応力を低減でき初期破壊ひずみおよび初期破壊強度はNOLに比較しINLは
大きくなつた。

1まえがき

炭素繊維複合材料 (CFRP)の 圧縮強度が小さく、

破壊が起こると急激に進行するなどの久点を補 うため、

圧縮強度が大きなアルミナ繊維と組み合わせたハイブ ジ

ンドFRPに ついて研究を行つている。以前の研究で、

CFRPよ りも破壊鞭性が大きく向上したことと、CF
RPと アルミナ繊維強化複合材料 (AFRP)の 中間の

弾性率を有すハイプリッドFRP設 計できることを確認

した。 しかし、破壊強度に関しては大きな向上が確認で

きなかつた。 この原因が成型時の温度差から生 じる熱膨

張 (炭 素繊維は負の膨張係数を有 し、アル ミナ繊維は正

の膨張係数を有 している)の違いにより、炭素繊維強化

層とアルミナ繊維強化層の層間に発生する内部応力が影

響 していると考えられる。

そこで、昨年度から層間に低弾性率の薄い層を設け、

低弾性率層により応力を緩和させ内部応力を低減 したハ

イプリンドFRPを 成型し、 3点曲げ試験を行い、層間

の低弾性率層の有無によるハイブ リンドFRPに 対する

影響について検討 しる。今年度は、成型法の変更による

表 1 強化繊維の物性

強化繊維 間の層間の直線化 とハイプ リッ ド比を変化 させ

たサンプルの種類を増加 させ、試験 を行つた。

2実験

2.1試料

実 験 に使 用 した強化 繊 維 は 、東 レ (株 )製
(M望0)PAN系 炭 素 繊 維 と (株 )ニ チ ビ製

(R‐2880)のアルミナ繊維であり、その力学特性を表 1

に示す。また低弾性率層の素材として昨年度のポ リエス

テル (マ トリックス樹脂との接着性が高くないため)か
ら綿の平織 り布に変更 した。

マ トリックス樹脂としては、エピコー ト828(油 化

シェルエポキシ (株)製)を使用し、硬化促進剤として

3フ ン化ホウ素モノエチルアミン錯塩 (橋本化成 (株 )

製)を加えた。

22積層構成

今回の実験に使用したサンプルは炭素繊維単独強化 F

RP、 アルミナ繊維単独強化 FRPと ハイプリンドFR
Pが 14種類

である。ハイ

ブ リン ドFR
Pは、外側層

にアル ミナ強  図 l Iれteaply型ハイプリンドFRP

g.・Bwitv  コOdulus(GPa) strength(GP3) e10ngation(X)
Ca rbon fiber

Alunina fiber

】.8】

308
390

103

277      0.71

表 2 ハイプリッドFRPの 構成比

Desittnation NOLl  NOL2   NOL3   NOL4   NOL5   NOL6    1NLl  INL2  1NL3  11kL4  1NL5  1NL6

Hybird ratiO

%CFRP

%Low nodulus layer

%AFRP

76.1

0.0

23.8

69,6

0,0

30,4

44。 1

0.0

55,9

76.9

4.4

19,0

67.4

4.l

28.5

50..ユ

4,1

45.8

32.3

4,3

63.4

91.1

0,0

8.9

83.5

0.0

16.5
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34,2

0,0

65,8

86,7

4.4

8,9

81.7

4.3

14,0



1500

10        15
由 Iザ ひずみ (96)

国3 1Nと の応 力ひずみ 曲 線

するハイブジッドFRP(INL)示 す。NOLは 、高

強度PAN系 炭素繊維を使用 したハイブリッドFRPよ
りもピッチ系炭素繊維を使用 したハイブリンドFRPの
曲げ破壊挙動が似ている。CFRPの ハイプリッド比が

約 60%以下のもの (NOL5、 NOL6)1ま引張側のアルミ

ナ繊維強化層から破壊が起こり、その破壊が徐々に進行

して破壊 していく。 しか しハイブ リンド比の 600/O以 上

の試料 (NOLl,NOL2がOL3NOL4)は 、加圧圧子の直下

の、圧縮側のアルミナ強化層と炭素繊維強化層の界面の

炭素繊維強化層から破壊が緩やかに起こり、応カーひず

み曲線に曲がりを生ずる。この破壊が進行に伴い、最初

の破壊地点の外側に新 しい緩やかな破壊が発生しより最

初の破壊の進行がさらに低速となり、これを繰 り返し、

限界点で急激に破壊 した。これにより応カーひずみ曲線

は大きく曲がった。これは外側層にある圧縮強度の大き

なアルミナ繊維強化層の効果により破壊の進行を抑制し

低速の破壊を起こしている。 この低速の破壊が進行すし

ている間に近傍の炭素繊維強化層の表面も破壊ひずみに

達 し、新 しい破壊が起こつたことにより破壊進行がより

低速になつた考えられる。このようにアルミナ繊維と炭

素繊維の破壊伸度大きく違 うことや、アルミナ繊維の引

張強度が圧縮強度に比較 した小さいことと炭素繊維は反

対に圧縮強度が引張強度に比較して小さいという強化織

維の特質およびハイプ リッド化によるに破壊進行の抑制

により、このようなハイプリンドFRPの 破壊状況が観

察されたと考えられる。

INLの場合は、ハイプリンド比が60%以下の試料

(INLS,ISIL6)は NOLと 同様に直線的に最大応力まで

応力が増加 して引張側のアルミナ強化層から徐々に破壊

していつた。 しかしハイプリッド比が60%以 上の試料

(INLl,INL2か L郭暉ン )は、NOLの 破壊状況と違い、

最大荷重の少しまえで少しだけ急激に応力を低下させ、

その後また直線的に応方を最大強度まで増加させた後、

急激に破壊 した。 またハイプ リッ ド比の大きな試料

INLlは最大荷重の前で圧縮側アル ミナ層が白化を起こ

し応カーひすみ曲線を曲げ破壊 した試料もあつた。破壊

は炭素繊維層とアルミナ繊維層の界面から炭素繊維強化

層に起こつているが、その進行がNOLに 比較して急激

であった。これは低弾性率層のが存在しているためアル

ミナ繊維強化層の炭素繊維強化層の破壊速度を抑制する
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化層で内側層が炭素繊維強化層の図 1の ような Inteaply

型で、異繊維強化層間に低弾性層のないもの 6種類と低

弾性層有するもの 6種を実験に使用 した。これ らのハイ

プリンドFRPの 構成比を表 2に 示す。

2.3成型方法

昨年度からの成型方法変更は、 Bステージ化 したプレ

プリグをホットプレスで 120℃ 、 1時間、圧力 5 atm

で加熱 しBス テージしたプレプリグの平面化行つた。 こ

れにより異繊維間の層間の直線性を得た。その行程以外

は昨年度と同様に行った。

2.4試験方法

3点曲げ試験は、温度 23± 1℃、湿度 50± 5%の
恒温恒湿下で、インス トロン社製 4206型 を使用し、105

× 10× 2.5mmの 試験片をクロスヘ ッド速度 lmm/min、

支点問題離 80mmで行った。

3結果と考察

3,1ハ イプ リッ ドFRPの 曲げ破壊挙動

図 2に 低弾性 率層のないハイプ リッ ドFRP(NO
L)の代表的な応カーひずみ曲線 を、図 3低弾性層 を有
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図5 NOLのハイブリッド比と由 Iず弾性率の関係

効果が小さくなっているためだと考えられる。 しかしア

ルミナ強化層の存在による破壊進行の抑制効果は小さく

なったが、この急激な破壊の進行が一度停止する効果が

あり、再度の応力の増加につながつた考えられる。また

ハイブ リッド比の大きな試料は、アルミナ強化層が薄 く

かつ低弾性率層の存在による変形が容易な構造のため、

圧縮強度に耐えらえなくアル ミナ強化層が自化現象を起

こしたと考えられる。

3,2ハ イブ リッドFRPの 曲げ弾性率および曲げ強度

表3 単独繊維強化FRPの物性    表 3に単独繊

維強化 FRPの
Designation  Flexural strentth  Flexural strain

曲げ強度 と破

ひずみ、また

4に NOL、

(XPa)          (χ )

C       H 50        0,80
A       1023        1,2

5に INLの 弾性率、最大応力、最大強度のひずみ、

期破壊強度、初期破壊ひずみを示す。

初期破壊ひずみおよび初期破壊応力は、0.12%オ フセ

ット耐力の値を使用した。アル ミナ繊維単独強化FRP
のオフセット値と耐力の関係を図 4に示す。図からわか

るように耐力の値はオフセット値が On O/。 以下では大

きく低下している。これは力B圧圧子によるアル ミナ繊維

強化 F tt P表 面の変形が作用しでいると考える。 この影

響を取 り除き、初期の圧縮側炭素繊維層の破壊を検出す

るために耐力 012%を初期破壊開始点とした。

ハイブリッド比と曲げ強度の関係をNOLを 図 5に I

NLを図 6に示す。曲げ弾J性率は、NOLも INLと も

CFRPハ イプリッド比の増加とともに弾性率も増加 し、

下記の式で求めた積層は り理論による計算値と相関した。

表4 NOLの 初期破壊および最終破壊値

Designatior Flexural streに 、h FIcxura1 5tength Flexuril strと ,h Fle潤 r31 strah
atコ ax strength  at initi31仕 actlre at htt strmgth at initぬ Ifぃcture

(M随)        (MP3)        (X)       (幼
NOLl

NO鬱       ■53         1050         0.?6       0,87
NOB      H 00        876        0.92      072
NO口       1259        10S2        009      0.84
NOLS      1001       loo3        1,08      104
NOと 8           1070              105'               I n7            i nS

爺
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Ｏ
）
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翌
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超
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△ INとの

実測値

0

0      20     40     60     80     100

ハイブリッド比 (%)

図6 1NttDハイプリッド比と曲げ弾性率の関係

EH=Ecα 3+EA(1~β 3) ....式
(1)

EH:ハイプリッドFRPの 弾性率

Ec:CFRPの 弾性率

EA:AIFRPの 弾性率

α :CFRPの アヽイプ リッド比

β :AFRPの ハイプ リッド比

(低弾性率層の弾性率は、CFRPや AFRPに 比較し

1/100程度なので省賂 した。)

NOLと INLの 計算式では、層関に低弾性率層が存

在 しているため INLの 方が小さくCFRPの ハイプリ

ッド比の高い試料の方が低弾性層が外側に有るためその

差が大きくなつていて、計算値ではハイプリッド比が9

0%の試料で約 6%、 70%で 約 4%の弾性率Iま 低下が

ある。

初期破壊ひずみおよび破壊ひずみとハイプリッド比の

関係についてNOLを 図 7に INLを 図 8に示す。実線

1ま 、CFRPと AFRPの 曲げ破壊ひずみから計算した

値であり、約 54%ハイプリッド比で破壊の機構が変化

しそれより低いハイプ リンド比では引張側アルミナ強化

層の破壊で始まるモー ドで、それより高いハイブリンド

比では圧縮側のアルミナ強化層と炭素繊維強化層の界面

から炭素繊維層破錢により破壊するモー ドである。NO
Lの初期破壊は計算値よりも低い値を示し、両強化繊維

の熱膨張率の違いによる残留内部応力の影響が現れてい

ると考えられる。 しかし破壊強度は計算値よりも大きく、

ハイプリッドイヒによる祓壊の進行の抑制効果にる初期破

壊が最終破壊に至らず一旦停止 し作用により起こったと

表 5 1NLの 初期破壊および最終破壊値

Designaヽ ion nexば 二I strength,lⅨ u酪 〕strength ,lexu驚 l strain Flexural stran

ュ1コ ax strength at initiB,fLCture ai再 ュx strength at initlZ31 fractuVe

(H随 )      (XPa)       (Ю        (χ )

壊

表

表

初

INLI 郎6

11B7
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帥
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囃
囲
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0 08
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図81Nこのハイブリッド比と破壊ひずみの関係

考えられる。また INLは 、初理破壊ひずみは、計算値

とはぼ同じ値を示 している。低弾性率層の存在により界

面の内部応力が低減 し、初期破壊ひずみを大きくした物

と考えられる。 しか し破壊ひずみ と初期破壊ひずみの差

が小さくNOLよ りは小さな値を示した。これはハイプ

リンド化による破壊進行の抑制効果が低弾性率層の存在

のために小さくなつたためだと考えられる。 この計算式

に基に使用したCFRPの 曲げ破壊ひずみには加圧底子

に起因する応力集中影響が含まれてお り界面の応力ひず

みを完全に取 り除けばもう少 し高い計算値が導けると考

えられるが、 INLで も、その応力集中を含んだ値 しか

なく完全に界面の内部応力を取 り除くことイまできなかつ

たと考えられる。

曲‡ず強度とハイプリンド比の関係をNOLを 図 9に I

Nと を図 10に示す。曲tずひずみと同様に初期破壊磯度

1ま INLが 大きく、破壊強度はNOLが 大きい。先ほど

述べたとお り INと の穣履はり理論から求めた曲げ強度

の計算は、NOLに 比較 しCFRPの ハイプリノド比が

大きいほど減少しているが、初期破壊曲げ強度 tこ 関して

,ま、端加 していることがわかる。弾`睦率の低下による強

度の低下よりも初期破壊ひずみの増加による強度の増力n

の影響が大きく、初期破壊強度の増加につながつていた
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図9 NOこのハイプリッド比と曲げ強度の関係

0 畿終較壊強
度

Δ 初期破嬢強
康

一―…初期

と考えられる。 この様に異繊維強化雇間での内部応力の

低減の結果、初期破壊強度を向上することができた。

6ま とめ

高弾性 PAN系 炭素織維一アルミナ繊維ハイプリッド

FRP(NOL)及 ぴその系で異繊維強化疼間に低弾性

率層を有するハイプリッドFRP(INL)を 成型し、

8点曲tず試験を行つた結具下記の農うな結果を得た。

1)ハイプジノドと
｀RPは、ピッチ系炭素繊維を利用し

たハイプリッドFRPと 同じような破壊形式で破壊し、

CFRPの ハイプリッド
'ヒ

60%以 上の試料は、圧倒

のCFRP層 とλFRP層 の界面から破壊 し、 600/O

以下の試料は引張側のアル ミナ層が破壊 した。

2)ハイプジッド化による破壊の進行の抑制力はNOL
の方が大きく氏破嬢は緩やかに進行させ、初期破壊か

らの最終破壊まで大きなひずみ量は大きかつた。 IN
Lでは破壊進行の抑制力tま小さいが、初期破壊を一旦

停止させる効果 tま あった。

3)NOと 、 INL共 に、ハイブリンドFRPの 曲げ弾

性率は、穣層はり理論からの計算1直 とほぼ一致した。

4)穣壊ひずみは、破壊進行の抑制効果が大きなNOL

命
住
逐
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顕
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図 10 1NLの ハイプリツド比と曲げ強度の関係
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の方が大きかつたが、初期破壊ひずみは低弾性層の存

在による内都応力の低減効果がある INLの 方がおお

きかつた。

5)曲 げ強度は曲げひずみと同じく、NOLの 方が大き

かったが、初期破壊強度は INLの 方が内部応力の低

下による効果により大きかつた。
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高圧下での酵素反応を応月 した機能性食品素材・医薬品材料の開発 (4)
一高圧力による酵素反応生成物制御の可能性一

1.緒   言

本報告は、平成 7年度から平成 9年度にかけて実施 し

た研究連携推進事業 「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」の研究結果
ψDか

ら

萌らかになつた、高圧力による酵素反応生成物の制御の

可能性についてまとめたものである。

経済のグローパル化が進展する中、企業が立地する国

を選ぶという国際的な大競争時代 (メ ガコンペテイシヨ

ン)が本格化 している・
)。 つま り、アジア諸国等の発

展、情報通信技術の革新等を背景に、経済のグローバル

化が一層進展する一方で、我が国における生産、物流、

エネルギー、土地等に関する高コス ト構造が顕在化する

ことにより、我が国の生産拠点の海外展開や製品輸入の

増大が進展 している
・4jJ。 こぅした状況の中、我が国産

業が空洞化に対応 し持続的な発展を維持するためには、

既存産業の高付加価値化 とともに次世代を担 う新規産業

の創出が必要であり、新規産業を生み出した り既存技術

に大幅な改良を加える原動力となる新規技術の開発が求

められている
4D。

特にバイオサイエンス (バイオテク

ノロジー)分野は、情報通信分野、環境関連分野、新エ

ネルギー関連分野等とともに国の定める新規成長産業 1

5分野の一つとして今後の発展が期待 されてお り
°
、中

でも遺伝子工学、タンパク質工学とともに化学工業の省

エネルギー化につながる高機能酵素の生産や酵素機能の

改変技術は、今後 21世紀に向け重要な新規技術 となる

ものとしてその開発が期待される。

近年、遺伝子組み換えをはじめとする微生物育種技術

の発展により酵素が安価に生産できるようになり、醸造、

技術第 2科 有機材料係  (現 機能材料担当)

京都教育大学教育学部理学科
立命館大学理工学部化学科

巻 本 彰 一

Syoichi Makimoto

谷  日 吉 弘
**荘

Yoshihiro Taniguchi

食品加工、洗剤、繊維加工等種々の分野で各種の酵素が

使用されるようになつた
6D。

しかし、酵素反応は一般

に特異性が高く、基質や生成物が限定される場合が多い

ため、工業的に有用な物質を採算の取れる有利な方法で

生産できる酵素を見つけ出すのは容易ではない。もし、

酵素の特性を変えることにより反応生成物を変更するこ

とが容易にできれば、工業的に有用な物質を優先的に生

産することができるようになる。このようなことを実現

するため、従来は酵素分子を種々の有機官能基で修飾 し、

酵素機能の変換を行 う試みが研究されてきた
D。 しかし、

酵素分子を有機官能基で修飾するには複雑な有機合成反

応が必要であり、手間がかかるうえに修飾反応途中に酵

素が失活するという問題
°
もあり、もつと簡便に酵素の

機能特性を変換する技術が求められている。筆者 らは、

高圧下で酵素反応を行えば酵素分子や酵素基質 (ES)複

合体が高圧力により何らかの影響を受ける結果、常圧下

の反応とは異なつた生成物や生成物組成になるのではな

いかと予想 した。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つた新

規物質の開発が期待でき、また、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

する技術の開発が可能になる。

本報告では、プタ膵臓 α―アミラーゼ (PPA)をモデル

的な酵兼として、マル トテ トラオース (G4)、 マル トペ

ンタオース (G5)、 マル トヘキサオース (G6)の 3種の

マル トオリゴ糖 とアミロースの加水分解生成物に及ぼす

圧力の影響から、これら4種の基質の加水分解機構に及

ぼす圧力の効果を酵素―基質 (ES)複合体の体積的な観

点から考察を行つた結果
つユリから、高圧力による酵素反

応制御の可能性を検討 した結果について、概要を紹介す

る。

半

松 本   正

Tadashi Matsumoto

白 井 伸 明

Nobuaki Shirai

要旨 ブタ膵陳 α―アミラーゼ(PPAlを モデル酵素として、マル トテ トラオース(G4)、 マル トペンタオー

ス(G5)およびマル トヘキサオース(G6)の 3種のマル トオリゴ糖およびアミロースのカロ水分解物の生成に及

ぼす圧力の影響を検討したところ、G4、 G6、 およびアミロースを基質とした場合には、圧力により生成物

の比率が変化するが、G5が基質の場合には変化しないことを発見した。そして、各生成物の反応速度を熱

力学的に解析 し、加水分解機構に及ぼす圧力の影響を酵素基質複合体の体積的な観点および分子構造的な観

点から考察を行い、反応圧力によつて生成物の比率が変化する原因は、カロ水分解反応の過程で平衡状態にあ

る複数個の ES複合体が形成され、これらの ES複合体間に体積差が存在するため、圧力の増カロに伴い体積

の小さな ES複合体の方に平衡が移動するためであると結論づけ、圧力による酵素反応制御の可能性を明ら

かにした。

-23-



2.ブタ膵臓 α一アミラーゼ (PPA)の性質

今回、モデル酵素として使用したブタ膵臓 α―アミラ

ーゼ (PPA)は澱粉やグリコーダン、各種のオ ヅゴ構等の

α‐Dぃ (1,4)‐グルコシ ド結合の加水分解を触媒する典型的

なエン ド型アミラーゼである。本酵素は、496個のアミ

ノ酸残基より構成される 1本鎖ポリペプチ ドで、分子量

は約 55,000、 至適 pHは 6.9である
n‖Dと

ともに、反応
パターンの動力学的研究により活性部位は Fig.1に 示す
ようにそれぞれグルコース残基を 1つずつ結合する 5つ
のサブサイ トより構成され、基質のグルコン ド結合を加

水分解する触媒部位は基質の還元末端側から数えてサブ

サイ ト2と 3の間に存在することが知られている
B～ 勁

9

したがつて、加水分解生成物の種類 (重合度)はサプチ
イ トと基質の結合様式に依存する。PPAに 関しては、

酵素分子の化学修飾 “
～り

、基質の化学修飾
pヽ つ

、基質
アナログ

2)、
反応 pH顕'〕 等が反応パターンあるいは基質

との結合様式に及ぽす影響について既に多数報告されて

いる。 しかし、PPAの反応パターンに及ぼす圧力の影

響については全く報告されておらず、圧力の影響は興味

があるところである。

G5

PPA

Fig i Schematic drawing of subsite sttuctre of PPA‐  substrate

(GS)∞mplex The act"e site of PPA∽ nsists orlve subsites that

can bね d consecutive glucose residues, with cleavage occuring

betteen subsites 2 md 3.The numbcrs I‐ 5聘fer tO individual

subsites The hydrolysis Point in substrate is indicatcd by an arrow

Symbols i O,glu∽ se residuci り, rcducing end glu∞ sc residue;

―,α ■,4‐ giucclside bondi △,catalytic site of PPA

3.実験材料および実験方法

3.1 実験材料

PPAは Sigma Chemical社 から2回結晶品を購入 し、

そのまま使用 した。マル トオリゴ糖 (マル トトリオース

(G3)、 マル トテ トラオース (G4)、 マル トペンタオース

(G5)お よびマル トヘキサオース (G6))は全て和光純薬

(株)か ら生化学グレー ドを購入 し、そのまま使用 した。

アミロースはアジノキ (株)ん らゝ酵素合成による完全直

鎖のもの (平均分子量:1,000,000)を購入 しそのまま使

用した。その他の試薬は全て市販特級品を使用 した。

32 実験方法

酵素溶液 l mlと 基質溶液 3 mlをすばやく混合 して、

ポリエチレン製の容器に封入 し、すばやく高圧試験装置

(三菱重工業 (株)製 NIFP‐ 7000型)に入れ、所定の圧

力を加えた。所定の圧力において所定の時間反応させた

後、すばやく容器を取り出し、200/O― スルフォサリチル

酸 0,lmェ を添加することにより酵素反応を停止 した。

次に、反応生成物の分析を行うため、反応溶液の一部

を分画分子量 10,ooOの遠心式カットフィルターで濾過

し、この濾液を高速液体クロマ トグラフを用いて分析を

行い、加水分解反応物中に含まれるマル トオリゴ糖の濃

度を定量した。

4.酵素反応に及ばす圧力の影響

4.l G4の 加水分解反応に及ぼす圧力の影響

4.1.1 反応圧力による生成物の変化

0.1、 100、 200お よび 300 MPaにおいて G4を基質と

した場合の PPAに よる加水分解生成物および基質のタ

イムコースを Fig,2に 、初期反応の生成物濃度から最小

二乗法により求めた各生成物の反応初速度を Tabie lに

示す。7cI、 v。 2お よび Voaは それぞれグルコース (Gl),マ

ル トース (G2)お よびマル トトリオース(G3)が 生成する

際の反応初速度である。Hg.2お よび Table lか ら、圧

力の増加に伴いわずかではあるが G2の生成比率が増加

し、Glと G3の比率が減少 していくことがわかる。こ

れは、本酵素反応では圧力により生成物の組成が変化す

ることを示 し、すなわち圧力により反応生成物の比率を

制御できる可能性が示唆された。

4.1.2加水分解反応機構の推察と熱力学的解析

基質と生成物の構造および Glと G3が 同じ速度で生

成すること等から類推 して、G4を PPAに より加水分解

した場合 Fig.3に示す 2種の ES複合体を主な反応中間

ぐ
〓
自
】
ゝ
∽ｏ
〕
ｔ
澱
一声
ｏ
ｏ
“
∽
〇
∞
〓
ｏ
ｏ
一【、
尊篤

0
0    30   60   90   120 0    30   60

Rcaction tFnC/■ ln

Fis  2  The time ∞urse of the maltooligosaccharides とom
hydrolysis of lnaltotetraose catalyzed by PPA at 0 1, 100,200,300

MPa and 30'C The initial substrate and enzyme concentrations

were S6 mM and 4.6 nM in 50 mヽ 狂TES bulfer,PH 6 9 containinB

25 mM sodiuln chioride

G3

G2

G4

300 MPaG4    200 MPa

Gユ G3

0.l MPaG4
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Table l. Initial rates of foHnation of Gl, G2, and C3 とom
hydЮ lysis of G4 catalyzed by PPA

Prcssure/ヽTa      O.1    100   200   300

ッi=3議憫X虚 [S][E]。 /(X雨 +XIw))/{κmlκ佗/(Xh+X他 )

+[S])                           (2)

ツ2=樹臨口Kれ 恥]“]o/臨1+塩 ))/脇lKw/偲1+陥 )

+[S])                     (3)

ここで、 為 l=(た1+施n)/た1   (4)
氣虚=(た2+施鬱)/1t2     (5)

である。そ して、反応初速度の比は (6)式の とお り

となる。

v2/執 =た鬱為 1/施嗣鮪2   (6)

廣海 らのサブサイ ト理論
必～

'° によれば、基質が酵素の

サブサイ トに取 り込まれた状態で、グルコシ ド結合が力Π

水分解される真の速度定数は基質の重合度や結合様式に

依存しなく一定であることから、いずれの圧力において

も濫1=た連と考えられる。これを (6)式に適用すれば (♂ )

式 となり2つの反応速度の比 (ヵ /協 )の圧力依存性は (7)

式のとお りとなる。

ウ2/ツi=氣雨/Kw=K        (6!)
‐RT(∂lM/とヵ)T=2/= 〃(ES,)‐ /(ESl)  (7)

ここで (7)式の Zン は ESIと ES2の間の部分モル体積の

差に匹敵する。 したがつて、反応初速度の比への圧力効

果、すなわち、E品 と ES2の 間の平衡定数の圧力依存性

を調べれば、ESlと ES2の 間の部分モル体積差を見積も

ることが可能である。そして、G4を基質とした場合の 2

種の ES複合体 ESIと ES2の間の体積差 Z/は、平衡定

数 κ (Table lに示す)の圧力依存性より(7)式により熱

力学的に 1.2と 2cma/molと 見積もられた。

4。 1.3 ES複合体間の体積差の分子構造的考察

次に、ESiと ES,と の間の体積差の原因について分子

構造的な観点か ら検討 した。Qianら によつて作成 され

た PPAと アミロスタチン属オ リゴ糖 との反応で得られ

る PPA‐pseudopentasaccharide複 合体のX線解析結果
動か

ら、Cass就 らによつて作成された PPA‐G5複合体の活性

部位近傍の立体構造予想図
勒より、PPAへの基質の結

合を誘起する力は水素結合であることがわかつている。

ESIと ES,の結合部位付近の水素結合を比較すると、ESI

のサブサイ ト5と ES2のサブサイ ト1においては、PPA

と G4の間に分子間相互作用は見あたらない。また、サ

ブサイ ト2～ 4は ESlと ES2で 同じ構造であるので、こ

の間の両者の水素結合には全 く違いがない。したがって、

ESiか らES2へ結合様式が変化する際の PPAのサブサイ

トと G4の間の分子間相互作用の変化は、次に示す 5つ

の水素結合の変化から計算できる (Fig.4参 照 )。 すな

わち、ESIか らES,へ結合様式が変化する際には ① G4

の還元末端から数えて 4番 目のグルコース残基の OH‐ 4

と PPAの V』‐163のペプチ ド鎖カーボエルとの間で水

兼結合が生成 し、② G4の 1番 目のグルコース残基の

OH‐2と PPAの Glu‐240の OElと の間 、③ PPAの

Lys‐200の NZHと G4の 1番 目のグル コース残基の O‐2

との間、④ Lys‐200の NZHと 1番 目のグルコース残基

の Oぃ3と の間に生成していた 3つの水素結合が切断す

VG】 /μ M min~l

ツG2/μ M Fnin~1

ツ03/μ M nin~1

7.7

36

7.7

6.4

32

6.7

3.6

17

3.6

N.D

6.6

N.D

κ半=(voi+vG)/V02   0.43  0.41  0.39

G4

ESI

G4

ES2

Fig 3, Schematic drawing of thc S″ o kinds of stable ES complexes

(ESi and ES2)betteen PPA and G路 .

体として、(1)式のように主に 2つの反応経路により加

水分解されることが考えられる。

E+S (1)

(1)式において、Eは酵素、Sは基質、ESは酵素基質 (ES)

複合体、Pは生成物を表す。また、と:、 た1、 k42お よび わ

はそれぞれの過程の速度定数であり、濫 i、 儀 は両経路

において ES複合体から生成物が生成する際の真の速度

定数である。 さらに、て は ESiと ES2の 間の平衡定数で

ある。G4を基質 とした場合、実験結果より圧力の増加

によりES2か らESIの 方向に平衡が移動 した結果、PIで

ある G2の生成比率が増加 したと考えられる。一般に平

衡状態にある分子種間の平衡が圧力により移動するの

は、分子種間の体積差に起囚すると考えられるので、ES:

とES2の 間には体積差が存在 し、ル・シャ トリエの法則

によりESlの方が ES,よ り部分モル体積が小さいと考え

られる。

次に、2種の ES複合体間の体積差を見積もり体積差

と分子構造との関係を議論するため、以下のとお り解析

を行つた。まず (1)式 を基に [E]。 くく [S]oの条件におけ

る 2つの反応経路の初速度 Йおよび ヵ を表す式を誘導

すると(2)、 (3)式のとお りとなる "。

％
秋

ES,4E+Pl

」と略Eキ P2
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ることが予想できる。また、これ らの切断に伴つて⑤

Lys‐200の NZHと Glu‐ 240の OElと の間に新たに水素

結合の生成が起こることが予想できる
り
。水素結合の生

成に伴 う体積変化は、生成前後の A donorと B acceptor

との距離の変化からHamannの 方法
引)に より見積もるこ

とができる。水素結合に関与する原子のX線デエタおよ

びファンデルワールス半径をもとに、Harnamの 方法に

よる計算式 (8)お よび (9)式により計算した A― H ・̈B

生成前後の体積変化を Table 2に示す。

Иた π(PL)2 Nz′         (8)
必′=′ (B.¨ H)‐/H‐ん       (9)

ここで、れ,比 И′はそれぞれプロトンアクセプター B
の原子半径、アボガ ドロ数、 r。 =152 pm,′ N=155 pm,

″H〓 120 pmの ファンデルワールス半径を使つて求めた

水素結合生成前後の原子間の距離の差を示す。これらの

計算式を用いて求めた EStか らES2への変化に伴う理論

的な総体積変化は2.6 cm3/mOl[① (‐2.2)+⑤ (‐3.8)+②

(+3.8)+③ (+2.3)+④ Ct2.5)]と なつた。理論的計算値

である2.6 cm3/mOlは、実験から求めた値 1.2± 2 cn3/mOl

とよく一致し、2種の ES複合体間の体積差は水素結合

の違いによることが推察された。

4.2G5の 加水分解反応に及ぼす圧力の影響

0.1、 100、 200お よび 300 MPaに おいて GSを基質と

した場合の PPAに よる加水分解生成物および基質のタ

イムコースを Fig.5に示す。GSの PPA触媒による加水

分解反応においては、先ほどの G4を基質とした場合と

は違い、どの圧力においても G2と G3がほぽ等速度で

生成し、反応圧力が変化しても生成物の比率は変化しな

かった。この原因は、G5分子の鎖長は PPAの活性部位

のサブサイ ト構造にぴつたりと一致することから、PPA

による GSの加水分解反応では Fig.1に示した結合様式

が他の結合様式に比べて絶対的に安定であり、この結合

様式が常に優先的にとられるためと考えられる。Robyt

はPPAが 0.l MPa、 pH 4.0-9.31こおいて、 G5の 1つ

の部位のみを加水分解すると報告
ゆしている.が 、今回の

結果は反応圧力が変化しても加水分解位置が変化 しない

ことを示すものである。すなわち、GSを基質とした場

合は、反応圧力により生成物の組成を制御し難いと言え、

同じ酵素を用いた反応であつても基質によって圧力によ

る反応制御の可能性が異なることがわかつた。

(b)

ゝ

Fig,4 Schematic drawing ofthe hydЮ gcn‐bonds aromd he subsi俺

1(al and 5(b)in hc act市 e sitc of PPA‐ GS complex[25].
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FiB 5.  The tttne  coursc  of the maltooigosacchandes  IIom

hydЮlysis of maltopentaosc catalyzed by PPA試 01,100,200,300

MPa and 30 R3 The initial substrate and enzyme concentrations

were 45 mM and 4 6 nM

Table 2 The distance bettveen he hydrogen of donor(A)and acceptor(B),B…H,and volume dhanges(必 め

for he fomation of various hydЮgen‐bonding systems(A‐ H…B)in the act市 e sitt of PPA‐ G4complex.

G2  G3G5

G3

G2 G3

G2 G3G5

Subsite Donor Acceptor Distance(B¨ H)/ 必/a/cm3 m01・

pm

5 G‐40H-4 Val‐ 163 0 223b ‐2.2

G■ OH‐2

Lys‐200 NZH
Lys‐200 NZH
Lys-200 NZH

Glu-240 0El

G■ 0‐2

G■ 0‐3

Glu‐240 0El
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4,3G6の加水分解反応に及ぼす圧力の影響

4.3.1反応圧力による生成物の変化

0.1、 100、 200お よび 300 MPaに おいて G6を基質 と

した場合の PPAによる加水分解生成物のタイムコース

を Fig.6に 、初期反応の生成物濃度から最小二乗法によ

り求めた各生成物の反応初速度をTable 3に示すれ m、 距

および VC3はそれぞれマル トース (G2)、 マル トトリオー

ス (G3)、 マル トテ トラオース(G4)が 生成する際の反応

初速度である。Fig.6および Table 3よ り、圧力の増加

に伴い G2および G4の相封的な生成速度 (比率)が減

少し、この代わ り G3の相姑的な生成速度が増加 してい

くことがわかる。すなわち、G6を基質として PPAに よ

り加水分解反応を行 うと、G4を基質とした場合 と同様

に、圧力により反応生成物の生成比率が変化することが

明らかになつた。 しかも、G4の場合に比較 して生成物

の比率が変化する割合が 4～ 5倍程度大きく、圧力によ

り反応生成物の比率を制御できる可能性が大きくなつ

た。この原因は、G4を基質 とした場合と同様に ES複

合体間の体積差に起因すると考えられる。

0

Reaction tilme/min

Fig 6.The dme ∞urse of he maltooligosaccharides from

hydЮlysis oF mntohexaOse catalyzed by PPA at O.1,100,200,300

MPa and 30ヨC The initial substrate and ettme concentrations

were 15 mM ttd 2.3 nM.

Table 3 1nitial rates of foH■ ation of G2,G3,and G4 1rom hydrolysis

of G6 catalyzed by PPA

Pressure/MPa   O.1    100   200   300
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Fig 7 Schematic drawing of the ttvo kinds of stable ES∽ mplexes

be■veen PPA and G6.

4.3.2加水分解機構の推察と熱力学的解析

本反応についても、G4を基質 とした反応の場合 と同

様に加水分解機構について推察を行い熱力学的

に解析を行つた。PPAと G6と の間で形成されるエネル

ギー的に安定な ES複合体は、G6の鎖長と PPAのサブ

サイ ト構造から類推 して 2種類存在することが考えら

れ、それらの模式図を Fig,7に示す。また、加水分解反

応は G4を基質とした場合 と同様、 (1)式 に従い進行す

るものと考えられ、 (2)～ (7)式はそのまま適用できる。

Fig,7よ りPPAに よる G6の加水分解反応において、反

応初期の (G6が 1回 だけ加水分解を受けたときの)主

生成物は、1分子づつの G2と G4あるいは 2分子の G3

であり、1分子づつの G2と G4お よび 2分子の G3と は

それぞれ Fig.7に示す ES,および ES,からG6のグルコ

シ ド結合の切断が起こり生成すると考えられる。また、

圧力の増加による生成物の変化から、圧力の増加に伴い

ESiと ES2の間の平衡が ES2が生成する方向に移動 した

ことを示 し、ES2の方が ESIよ りも部分モル体積が小さ

いと考えられる。各圧力における ES複合体間の平衡定

数 κ (Tablc 3に 示す)の圧力依存性から(7)式 より ESi

とES,の 間の部分モル体積差 必/は熱力学的に‐5,4 cm3

/molと 見積もられた。

4,3.3 ES複 合体間の体積差の分子構造的考察

ESlはサブサイ ト5の外側に自由な (サ ブサイ トに結

合 していない)非還元末端グルコース残基を持ち、ES,

はサブサイ ト1の外側に自由な還元末端グルコース残基

を持つ以外は ESiと ES2の サブサイ ト1～ 5には構造上

違いはなく、2つの ES複合体の違いはサプサイ トの両

側にはみ出した自由なグルコース残基に起因するものと

考えられる。G4を基質 とした場合の議論 と同様に、

PPA卵め
や PPAと pscudopentasaccharideと の複合体のX

線解析結果
つ
より、ES,では還元末端の自由なグルコー

ス残基が PPAの Clu‐ 240の OE2近傍に存在することが

わかってお り、G6の 1番 目のグルコース残基の OH基

と Glu‐240の OE2と の間で何個かの水素結合の生成が

予測できる。通常、OH…ⅢOタ イプの水素結合の生成に

覧2/μ M min~1

覧3/μ M min~1

704/μ M min~〕

78

75

79

98

123

99

95

140

99

99

185

99
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κ学=ッcs/(ッ c2+ツGつ  0,48  0,62  0.72  0.93



伴 う体積変化は約 ‐5 cm3/m01と 測定されている
動ので、

実験値である ‐5.4 cm3/mdは ES,か ら ESっ への移行に伴

い 1つないしは 2つの水素結合が生成 していることを示

す。すなわち、1つないしは 2つ の水素結合の生成が ESi

とES,の 間の体積差ひいては反応圧力により生成物の比

率が変化する原因であると考えられる。平成 9年度の研

究においては、分子シミュレーションによリサブサイ ト

の領域外部における水素結合の位置を特定しようと試み

たが、サプサイ ト 1と PPAと の水素結合位置が特定で

きなかったつ
。このシミュレーションの過程においては、

PPAと アミロスタチン属オリゴ糖 との反応で得 られる

PPA‐ pseudOpentasaccharme複 合体の X線解析結果
つか

ら、分子シミュレーションによって得られた PPA‐G5複
合体の活性部位近傍の立体構造予想図

羽より、さらにシ

ミュレーションにより G5を G6に置換 して実施 してい

る。このため、分子構造の予測精度の低下は否めなく、

精密な構造予測のためには過度の予測は避け、1段階の

みの予測に止めることが重要である。将来、PPAと G6

との複合体の構造がX線回折により精密に解析され、完

全な立体構造データが提供されれば、水素結合の数や位

置が明らかになり ES複合体間の体積差に姑するより深

い考察が可能になるものと期待される。

4.4ア ミロースの加水分解反応に及ぼす圧力の影響

44.1反応圧力による生成物の変化

0.1、 100、 150、 200お よび 300 MPaにおいて酵素合

成による完全直鎖アミロース (平均分子量 106)を 基質

とした場合の PPAに よる加水分解生成物のタイムコー

スを Fig,8に 、各生成物の生成初速度をTable 4に 示す。

生成物は各圧力 とも G2、 G3および G4であり、圧力の

増加に伴い G2の生成比率が減少 し、これに対 して G3

の生成比率が増加 しているのがわかる。また、G2に対

して G4の生成速度がわずかに増加 しているのもわか

る。すなわち、アミロースを基質とした場合においても

G4や G6を基質とした場合と同様に、圧力の増加に伴

い生成物の比率 (各生成物の生成速度比)が変化するこ

と、すなわち圧力により生成物の比率を制御できる可能

性があることが判明した。なお、300 MPaで 90分問処

理を施 した PPAを 0.l NIPaで アミロースに反応 させる

と、無処理の PPAを 0.lMhで反応 させた場合とほと

んど同じ生成物のタイムコースが得 られることから、圧

力の増加により生成物の比率が変化する現象は可逆的な

ものであり、圧力の作用 しているときのみの効果である

ことがわかる。

Reaction tine/

Fig.8.Thc dme∞ urse of mnt∞ hBOsaccharides for the hydrolysね

of mylose cttdyzed by,PA菰 01,100,150,200,300 MPa md

30℃ .Thc substrate and enzyme con‐ ∝ntrations were 7 5 mM ttd

23 nM in 50mM TES burcr,pH 6.9∞ ntaining 25mM sodium

chloridc.  01 MPa■  is he t置 ne coursc of pЮ ducts fOr he

hydЮlysis of amyiose cttalyzcd by PPA,which was treated for 90

min at 300 NIPa and 30℃

Table 4 1nitial ratcs of fomation of G2,G3,and G4 1rom hydrOlysis

of mylosc catalyzed by PPA
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4。 4,2加水分解機構の推察と熱力学的解析

次に G4や G6を基質とした場合 と同様に、加水分解

機構を推察し反応経路に及ぼす圧力の影響を検討 した。

PPAはマルチプルアタンク頻度の最 も高いα―アミラ

ーゼとして知られてお り、1回の酵兼基質複合体形成に

より平均 7回の切断が起こることが Robytら により明ら

かにされている
И
'SpS,。 っまり、PPAはマルチプルアタ

ンクの間はあたかもエキン型アミラーゼのような振る舞

いをし、生成物 として G2、 G3、 G4と 言つた重合度の

小さなオジゴ糖を生成する。マルチプルアタックにより

Amylose

PPA
EStt                    ESn2                    ES●

Fig 9 Schcmatic drawin3 0f he thrcc kinds of ES complexes bemeen PPA and mylose through he muitiplc attck

01MPa  G2

0 4MPa4
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G4
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酵素分子がアミロース分子 と結合したまま分解 していく

過程において、エネルギー的に安定な ES複合体として

PPAの サブサイ ト構造 と生成物の種類か ら壊推 して

Fig、 9に示す 3つの複合体が考えられる。これ ら 3種の

ES複合体は互いに平衡状態にあり、反応圧力が増加す

ると部分モル体積が小さな ES複合体の方向に平衡が移

動し、この ES複合体より生成する生成物の速度が大き

くなるものと考えられる。

ここでは、詳細な式の誘導や説明は省略するが、Fig,9

に示す 3種の ES複合体間の平衡定数は、G4や G6を基

質とした場合 と同様に、それぞれの ES複合体から生成

する生成物の速度の比として (10)～ (12)式 のように表 さ

れる。 (詳細は文献 2)お よび 9)を参照されたい。なお、

文献 2)には詳細な式の誘導が掲載されている。)

Kl, =的 /恥    (10)
焔  =lt4/ぬ    (■ )

Kla =聴 /狛2  (12)
K盟、る3お よび κBはそれぞれ ESnlと ESn2の 間、ES.2と

ESnぅ の間および ES nlと ESR3と の間の平衡定数である。

Table 4に 示 した K12、 る3お よび K13の圧力依存性 よ り、

ESaIと ESn,の 間の部分モル体積差は約 ‐6.3cだ /moと、

ESn2と ESn3の 間は 4.8 cmヤmol、 ESΠ ]と ESn3と の間は

■.5 cm3/m01と 見積 もられた。 ここで、体積差が正の値

の場合は先の方の ES複合体の体積が小さく、負のBJ・合

は先の複合体の体積が大きいことから、ESni、 ESnぅ 、ES.2

の順に部分モル体積が小さくなることがわかる。なお、

ESnlと ESれ,の間の体積差 ‐6.3 cmヤmolは 、G6を基質に

した場 合 の 同様 な 2種 の ES複 合 体 間 の体積 差

‐5,4 cm3/m01と ほぼ同程度の値 となつた。

4.4.3 ES複 合体間の体積差の分子構造的考察

アミロースを基質 とした場合、ES複合体間に体積差

の生じる原因は明らかに還元末端側のグルコース残基に

あるものと考えられる。なぜなら、Fig。 9に示す 3種の

ES複合体において、非還元末端側は 3種ともほぼ同じ

構造 (グルコースの長い鎖が連なっている)であるので、

体積差の生ずる原因が非還元末端側には見い出せないか

らである。

ES耐 から基質がグルコース残基 1つ分還元末端側ヘシ

フ トし ES虚 を生成した場合に体積が 6.3 cm3/mOl減少す

るのに封し、さらにもう1残基シフ トすると逆に体積が

4.8 cm3/md増加するのは非常に興味深い現象であるが、

次のように考えれば理解できる。ESゼ においては ESn

に存在する水素結合に加えてアミロースの還元末端グル

コース残基の OH‐2あ るいは OHい3と PPAの Gluぃ 240の

OE2と の間、および還元末端グルコース残基の OH‐ 1と

Gly‐238のカーポニル酸素との間で 2つの水素結合が生

成することが予想できる。平成 9年度に実施 した分子シ

ミュレーションでは、Gly‐238と の水素結合は見いださ

れなかつたが、前述のとお り予測の予測になってお り、

高精度の解析が必要である。現在、詳 しい立体構造解析

の提出を待ち望んでいるところであるが、恐らくこの近

傍に水素結合が生成 しているものと考えている。一方、

ES市 では還元末端から 2番 目のグルコース残基の OH‐2

あるいは OH‐3と Glu‐ 240の OE2と の間の水素結合は生

成するが、このグルコース残基の OH‐ 1は既にアミロー

スの主鎖を形成する結合に使われているため、PPAの

Gly‐238と の間に水素結合は生成 しない。すなわち、ES耐

を基拳にすると ESむ では水素結合が 1つ多く、ES虚 で

は水素結合が 2つ多い。一般に水素結合が生成すると都

分モル体積は小さくなる
勁ので、この順番に部分モル体

積が小さくなつていつたものと考えられる。

5.結   言

本報告においては、高圧下における酵素反応により有

用な物質を優先的に生産 しようとする研究から、酵素機

能を圧力で変換 したり制御する技術の開発を見いだすこ

とを目的に、PPAをモデル酵素とし、G4、 G5、 G6およ

びアミロースを基質として、酵素反応生成物に及ぼす圧

力の影響を検討 した。その結果、G5を基質 とした場合

には圧力が変化 しても生成物は変化 しなかつたが、G4

や G6お よびアミロースを基質 とした場合には、反応圧

力によって生成物の比率が変化した。そして、反応圧力

によつて生成物の比率が変化する原因は、加水分解反応

の過程で平衡状態にある複数個の ES複合体が形成さ

れ、これらの ES複合体間に体積差が存在するため、圧

力れらの ES複合体間に体積差が存在するため、圧力の

増加に伴いル・シャ トリエの法則により体積の小さな

ES複合体の方に平衡が移動するためと考えられた。ま

た、PPA‐基質問に生じる水素結合の数の違いがそれぞ

れの ES複合体間の体積差の要因となるものと考えられ

た。なお、G5については、主に 1種類の ES複合体の

みを生成するため、圧力の変化によつても生成物の比率

が変化しないものと考えられた。以上の結果より、PPA

に限らず何種類かの ES複合体を生成し、それらの ES

複合体間に体積差が存在するような加水分解酵素反応に

おいては、PPAの場合 と同様に圧力によりその生成物

の比率を制御あるいは変換できる可能性があることが類

推でき、圧力による酵素反応デザインの可能性を示唆す

るものである。今後この分野の研究が幅広い種類の酵素

にまで拡大し、来る 21世紀には工業的に利用されるこ

とを期待するものである。
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微生物酵素の高性能化および未利用タンパク質の高度利用化に関する研究 (1)
一好熱菌のスクリーニングー

白井伸明、松本 正

Nobuaki Shiraii、  Tadashi Mttsumoto

要 旨  現在、産業的に利用される酵素は主としてアミラーゼ、プロテアーゼあるいは

リパーゼであ り、洗剤用あるいは繊維の糊抜き用に用いられている。今後は環境や資源間

題の解決などにも使用できるように熱や有機溶媒に強い高性能な酵素の創製が望まれてい

る。未利用資源の中でもタンパク質は非常に高価で利用価値が高い生物資源であるが、オ

カラや獣毛などは不溶性であるために利用が困難であり廃棄されていることが多い。そこ

で、このような未利用のタンパク質を分解できる高性能酵素を微生物より開発することを

目的とした研究を行つている。ここでは、熱安定性の高い酵素を持つ好熱菌の分離を試み、

いくつかの好熱菌を分離 したことについて報告する。特にプロテアーゼ活性が強かつた菌

株は、と,cガ′ど,d属あるいは既じ脇 ,s属 に分類されると推定された。

1 1ま じめに

酵素の産業的利用は 1998年 時の推定で約 1800

億円規模であ り、生産額で毎年 10%台 の伸びが見込ま

れている
(1)。

今後の続伸のために新 しい技術や製品の

開発が望まれている。酵素の利用は、量的にはタンパク

質を分解するプロテアーゼ、でんぶんなどを分解するア

ミラーゼ、脂質を分解するリパーゼが主であり、洗剤ヘ

の添加が圧倒的である。しかし、パイオテクノロジー関

連の研究や産業の急成長により、遺伝子情報の解読や遣

伝子工学技術の開発などに欠かせない道具として DNA

ポリメラーゼや制限酵素の市場規模も50億円程度に増

えている。他に臨床検査用や医薬用にもそれぞれ 50億

円程度の国内市場がある
(1)。

酵素は、非常に特異性の高い化学反応触媒であること

から産業界ではますます応用の範囲が広が りつつある。

一例として、鏡像異性体の一方のみが目的の生理活性を

示すような場合に、他方を構造反転させる反応のため

(2)、
ぁるいは生分解性を持ちなおかつ非常に高次の機

能を持つものを酵素を利用 して作成 しようとの研究も進

んでいる
(3)。

このような利用には有機溶媒中で酵素反

応が行われることが多い。

さらに将来は、資源や環境面に利点を求めた利用が増

えると考えられる。既に利用されている例でいえば、ジ

ーンズなど綿や再生セルロース生地の風合いを改質する

ため、あるいは染色後の脱色に酵素が使用されている。

これまではこするなどの物理的あるいは薬剤による化学

的処理を行つていたものが、酵素が工程を簡便化 し、省

エネルギー化や薬剤の使用量を大幅に減らして環境負荷

を軽減するのに役立っている。

通常、酵素の開発で期待されることは、反応の特異

性が既存のものとは異な り、活性が高いことであろう。

しかし、酵素はタンパク質より作られたものであるだけ

に無機触媒に比べて構造が壊れやすく、活性が失われや

すいという弱点がある。上記のような状況の中、登場が

期待される酵素とは、"熱や化学薬剤に強い"産業的に

利用 しやすいものである。現在、丈夫なことを特徴とし

て商業的に成功 している酵素は、PCRに利用する DNA
ポ リメラーゼであろう。100°C近 くの温度にさらされて

も活性を失わない必要性から、高温に生息する微生物か

ら得られている Taq(4)ゃ KOD(5)な どがそれである。

他の酵素についても、安定性の高い酵素があれば、今後

に実用化の範囲が広がると思われる。

そこで、安定性に優れタンパク質など未利用資源の高

付加価値資源化に役立つ高性能酵素の開発を最終目的と

して、まず安定性の高い酵素を得るために好熱菌のスク

リーニングを行つた。その他、特に増殖温度が高 く有用

と思われる微生物を抗原として抗体を作成 し、環境中の

類似 した菌種の有無を判定することに利用できることが

わかつたのであわせて報告する。技術第 2科 有機材料係
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2 実験材料と方法

2.1 好熱菌スクリーニング培地の調製

高温環境に生息する微生物を培養するのに必要な栄

養素が十分に含まれるように酵母抽出物を使用 し、乳タ

ンパク質分解物、塩、ビタミンなどを添加 した。酵母出

物は Yeast Extract(Difco,Detroit Mich.)、 乳タンパク質分

解物は Trypicase peptone(BBL,Cockcysville MD)、 pH調

整用には塩酸と水酸化ナ トリウム (特級 Nac』d tesquc

,Kyoto)を 蒸留水で lNに調整 したものを使用 した。以

下、試薬は断らない限 り特級とする。

固形プレー トとする際の寒天は、高温培養用 (Nac』菰

tesque,Kyoto)あ るいは BA-30(伊那食品、Ina)を 植菌

や釣菌 しやすい硬度となるように O.8～ 2%添加 し、ゲ

ランガム G』lanCum(Wako,Osaka)を 使用する際は 0.2

～ 2%と した
(6)。

ゲランガムを硬化させるために必要

な 2価カチオンとして CaC12(WakO,Osaka)を 0,05-0.2

%程度添加 した。培地は、液体培養の際には、18 mm
φ試験管に分注 し、アルミキャップを被せ、オー トクレ

ープにより 121°C,20 minの 条件で滅菌した。大量に

培養する際には、2L三角フラスコを使用 し綿栓をした。

固形培地 とする際は、同様 にオー トクレー ブ滅菌後

90mm径のポ リプロピレン製シャーレ (エ プロ,Osaka)

にクリーンベンチ内で 30 ml程 度を分注 し固化させた。

プロテアーゼを分泌するコロニーの判定のためには、脱

脂粉乳 Skim Milk(Wako,Osaka)を 0.13～ 0.26%添加

し、白濁 した固形培地を調製 した。

2.2 微生物の培養

サンプルを得た環境の温度を参考とし、50～ 80
°Cの一定温度で培養を行つた。高温での培養では、培地

が乾燥 しやすいため恒温恒湿庫 (Tab前 Especラ Osaka)を

用いた。接種量は、分離前の集積培養時には液体培地の

1/20量程度とし、植え継ぎには、1/10o量程度とした。

固形培地では、白金針による釣菌、画線培養を行い、密

封性があるプラスチック製容器に入れて乾燥を防ぐと同

時に温度変化を少なくする工夫を行つた。

2.3 微生物の顕微鏡観察

増殖 した微生物の観察は、光学顕微鏡により行つ

た。培養により高濃度に増殖 した微生物はそのままで、

低濃度の場合は遠心分離 (7,000g x 10 mh)に より、菌

体を沈殿として回収 した。観察は、位相差法が利用でき

る光学顕微鏡 (Olympus BH-2)に より行い、菌体のサ

イズは同じ条件で撮影 した 10wmの スケールとの比較よ

り求めた。

2.4 プロ,アーゼ活性の測定

活性沢1定は着色されたカゼインを基質とし、プロテア

ーゼにより分解され小断片化 した部分は酸沈澱 しないこ

とにより調べた。

反応用緩衝液は 50 mM Ths― HCI buffer pH 8.0、 基質

液は 2.5m8/ml Azocasein(Sigma,St.Louね MissouO)(7)を

50 mM T両 s―HCνpH 8.0を 用いて調製 し、冷蔵保存によ

り60時間以内に使用 した。04 mlの緩衝液、0.5 mlの

基質液を反応用チユーブに入れ、01 mlの酵素液添加に

より反応を開始 した。20-60 minの 反応時間の後、1.5 ml

の反応停止液 10%過塩素酸を添加 し、十分に撹拌 した。

室温で ?0分置いた後、冷却遠心操作 (10,000g x 15 min)

で不溶化 した基質を沈殿させ、上清の 400 nmに おける

吸光度を測定 した。培養液中の酵素活性はサーモライシ

ンとの比較により推定 した。

2.5 ポリクローナル抗体の調製

微生物に対する抗体は、培養 した菌体の膜画分を抗原

としてウサギに免役することで得た。ス.P?μtt Kl株は

京都大学大学院農学研究科左子助教授の好意により譲 り

受け、同研究室で JXT培 地 PH7.0(0.1%Ycast Extract,

0.1%T五 pScase Pepton,0.1%チ オ酸ナ トリウムを入工海

水に添加 )、 人工海水はジャマ リンS(ジ ャマリンラボ

ラ トリー,Osaka)を 使用 し培養 した。
(8)菌

液 4Lを 冷却

遠心分離 (7,000g x 20 min)し 菌体を回収 した。培地の

浸透圧と同等の PBS緩衝液での洗浄を行つた後、再度、

回収 した菌体を蒸留水に縣濁することで低張液中での溶

菌と、遠心分離による沈殿物の回収を 2度繰 り返 した。

さらに、氷上で冷却 しながら超音波破砕 Mod』 UR-200P

(150W x 20sec x 50mes,TOMY SEIKO,Tokyo)を そ子つた

後、遠心分離 (5,500g x 20 min)に よ り粗沈殿物を除去

した。上清を超遠心分離機 L-80 Ultracent面 fuge(Becman,

80,000rpm x 20 min)に かけ半透明のグル状沈殿物を得

て、これを免疫用の滅菌 PBS緩衝液に縣濁 し膜画分と

した。タンパク質濃度は、膜画分を SDS―PAGEに供 し、

QBB―R250染 色 し、既知濃度のタンパ ク質マーカー

(LMW C』ibradon Kit for ElectЮ phorecに , Amasam

Pharumatta biotech,Buckinghamshiere UK)と 比較するこ

とでおよその濃度を見積もつた。タンパク質として約

5mgの抗原を日本白系ウサギ♀に 9週齢より2週間ご
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との間を置いて 4回にわたつて皮下接種 し、接種後 7日

目に血液を採取 し、血清中の抗体力価を ELISAに より

測定 した。十分な力価が得 られたウサギは麻酔処理を行

つたのち全採血を行い、分離 した血清には 0.1%NasN

を添加 し-25°Cで の冷凍保存とした。

2.5 ELISA法による抗体力価の測定

ウサギ抗血清中の抗体力価は、抗原とした膜回分を用

いて ELISA法 によ り測定 した。
(9)

抗原 を 5 μg/mlと なるよう炭酸緩衝液 (pH 96)に よ

り希釈 し、96穴タイター プレー ト各 ウェルに 100μ I加

え、吸着のため 4°C一晩置いた。Tween_20を 01%添

加 した PBSに よ り2回 洗浄の後、室温で 2時間あるい

は 4℃ 一晩置いた。

抗血清 と免疫前の血清 を 2段 階希釈 し、各 ウェル に

100μ I加 えた。 1次反応 として室温で 2時間あるいは 4

°
C―晩置いた後、Tween‐ 20を 01%添 加 した PBSに よ

り3回洗浄 した。ペルオキシダーゼ (HRPO)ラ ベル抗

ウサギ IsGヤ ギ IgC(CAPPEL社 )を 005%Twcen-20

を添加 した PBSに よ り 1/10000に 希釈 し各 ウェル に

100μ I加えた。 2次反応 として室温で 2時間あるいは 4

°C―晩静置後、01%Tween_20を 添加 した PBSに より

3回 洗浄 した。基質液は、 O― phenylcnediamine(Si3ma,St

louis Missou百 )を クエン酸/リ ン酸緩衝液 (PH5 0)に より

04 mymlと し、過酸化水素を 0 2μ Vml添加 したものを

各ウェルに 100μ I加 え、20 min発色させた。反応は、lM

H?S04を 100μ l添加することで停止させ、発色濃度をイ

ムノリータにより測定 した。

2.6 16SrRNA配列の解読

16S rRNA遺 伝 子配列 の解 読 は Taq DyeDeoxy

Terminator cycle scquencin8 kit(ABI)に より行つた。

以下に概要を しめす。単離 された歯株は適 当な培地

5 50mIで 培養 し、遠心により回収 した歯体を PBS緩衝

液 lmlに より洗浄 した後、アルカリおよび リゾチーム

処理により溶菌後、フェノールクロロホルム抽出、

エタノール沈殿によリゲノム DNAを 得て、 TE緩衝液

に溶かせた。ゲノム DNA l n3と プライマー 27F(5'

―AGTttGATCCTGGCTCAG-3')お よび 1490R(5'

一gttaccttBttacsaCttC 3')を 用いて PCRを 行つた。増幅産

物は、予想されるサイズであることをアカロースグル電

気泳導で確認の後、バンドを切 り出し目的 16SrRNAノ ヽ

ン ドをす由出 して TAク ローニング法によ リプラスミド

pUCに挿入 した。

このプラス ミドをテンプレー トとして、プライマー 518R

(5'― GTATTACCCCGCCTGCTG-3')を 使用 して シー

ケンスを解析 した。シークエンスはオー トシーケンサー

Mod引 377(ABI)を使用 し相補鎖 を 5'→ 3'方向に解

読 した。

2.7 特異抗体を使用 したИ.ρθf総 観察法

培養 した菌体は遠心分離 (5,0008X15 min)に より

回収 し、 1次抗体として 1/10000抗血清を添加 した滅菌

培地に再縣濁した。4°Cで 2 hrの反応の後、速′♭分離と

滅菌培地への再縣濁を 2回繰 り返 し洗浄をおこなつた。

2次抗体は、蛍光剤 FITCラ ベルされた抗ウサギ抗

体 F-1200(Vcctor Loborato討 cs,BuHingamc CA)を使用し、

v1000量 (最終濃度 0 1μymI相 当)添加 した培地と l hr

反応させたのち、減菌 PBSあ るいは滅菌人工海水によ

り洗浄 した。落射蛍光顕微鏡および共焦点 レーザー蛍光

顕微鏡 (ラ イカ TCs―SP)に よる観察を行つた。

3 結果と考察

3.1 好熱菌の分離

微生物の単離培養法としては、固形プレー ト培地上で

のコロニー形成→釣菌→再植菌、が最も基本的で操作性

がよい。一般的に培地の固定には寒天を用い、オニ トク

レーブによる滅歯処理により融解 したものが冷却 再凝

固する事を利用 している。寒天は比1攻 的透明であり微生

物の増殖を鶴察 しやすいが、高温および低い pH領域で

は固化 しないことが弱点である。そこで固形プレー トを

用いて有用微生物の検索をおこなうため、より高温や低

pHで は Gellam Gumを 用いた。例えば、PH4の 固

日g刊 乳タンパク質を分解しハローを形成したコロニー

013%の 脱脂粉乳を添加した寒天培地に植首後、18時間培養し

生じたハローを持つコロニー。16SrRNAの 部分配列よりT力効
“

属の一種と推定される。
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形培地を調製するのに Genan Gumが有効であつた。

つまり、植菌や釣菌に適 した物性の寒天培地と高温 。低

pHで も固形プレー トが調製できる Galaln Gun培 地の

併用によリスクリーニングが可能となる範囲が広が り、

目的の有用微生物を得 られる確立が高まるといえる。

固形プレー ト培地を用いて好熱菌の分離・純化を行つ

たところ、50～ 70℃にかけて多 くのコロニー形成好熱

菌が得られたが、画線培養を 5回程度続けても増殖する

ものを選抜するうちに、かなりの候補が脱落した。これ

には、次の 3つ の理由があると考える。は じめにプレー

ト上で良好な増殖を示 したものが、①複数種の共生菌で

あ り、純化により増殖できなくなつた。②植菌 した際に

必要な栄養素が持ち込まれていたが、植え継 ぐうちに不

足するようなつた。③一定回数以上の分裂を続けるには

接合をするなど、何らかの刺激が必要であつた。主原因

がなにであるかは微生物学的に非常に興味深い問題であ

ると同時に、はじめに有望と思われたコロニーが、その

後の純化操作により失われるケースが多いため、有用微

生物を利用する確率を高めるための応用面でも研究され

解決法の開発が期待される。

プロテアーゼを生産する菌株を選別するため脱脂粉乳

を添加 した白濁培地での培養試験の結果、コロニー周辺

のタンパク質が分解されハローと呼ばれる透明な部分が

形成される菌株も得 られた (Fig.1)。 これらは、頭微鏡

下での形態観察では拝菌から非常に長細 く糸状となるも

のまでがあった。特にハロー形成が強い、あるいは安定

であるものは、16SrRNAの 配列を解読 し菌種の推定を

行つた。その結果、最も強いハロー形成能をもつものは、

60°C域では ,αじ″rfrs属 、70°C域では 勁9胞,vd属 である

ことが判明した。

Fは 2分離された好熱菌の位相差観察像

タンパク質分解酵素を生産しハローを形成する菌株の一例。分

離された菌株を液体培地で24時間清置培養し、遠心により集金

後、位相差法により観察した像。スケールは10μ mを 示す。

A培養時60℃で分離された。16SrRNAの 配列より肋ε///vsSの

一種と推定された。 B培養時70℃で分離された。形態やわず

かに黄橙色を持つことおよび16SrRNAの 配列よりの乃効 ぃ属

の一種と推定された。

A

B

99-11:    l tggcggcgtgcctaagcacatgcaagtcgggcg9gccgtggg9tttctcacggtcagcggcggacgggtgagtaacgcgtg9gtgacctaccc99aagagggggacaacctggggaaacc■ 20

1111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111
4. sP,ZFI A: こggcggcgtgcctaag_acatgcaagicgrgcgggccgtggggtttctcaCggtcagcggcggacgggtgagtaacgcgtgggtgacctacccggaagaggg9gacaacctggggaaacc

99-11: ■2i  taggctaatcccccatgtggacacgtactg■ 999gcgtgtttaaagggtgacgagcccgcttccggatgggcccgcgicccatcagctagttggt99ggtaagagcccaccaaggcgacg240
11111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111

T. sP.ZF工 A:taggctaatcccccatgtggacacgtcctgiggggcgtgtitaaagggtgacgagcccgcttccggatgggcccgcgtcccatcagctagttggtggggtangagcccaccaaggcgacg

99-■ユ: 24ユ   acgggtagccggtctganaggatggccggccacaggggcactgagacacgggccccactcctac99gaggCagcagttaggaatcttccgcaatggacggaagictgacggagcgac9cc360

1111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111
T. sP.ZF工 A:acgggtagccggtctgagaggacggccggccacaggggcactgagacacgggccccactcctacgggagocagcagttaggaatcttccgcaatggacggaagtctgacggagcgac9cc

99-■ :36■

 ,F千 i,,評 FF,,F;早i千 FキIF,評 ,i,汗 iFF'FF'早汗F汗評,FF,評評百Fキ吾汗;,評,,帝汗F評汗FF汗,,汗帝評汗FF早,F汗♀F'FF古百F早百評百,F評汗;489
T. s,.ZF工 ▲:gcttggaggaggaagcccttcggggtgtaaactcctgaactggggacgaaagccctgatgagggggatgacggtacccaggtaatagcaccggccaactccgigccagcagccgcggtaa

'9-11: 481  tacggagggtgcgagcgttacccggatttactgggcgtaaagggcgtgtaggcggtctggggcgtcccatgこ
gaaagaccacggctcaaccgtgggggagcgtg99ataCgctcaggctn 600

11111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111111
T. Sp ZFI A: tacggagggtgcgagcgttacccggatttactgggcgtaaagggcgtgtaggcggictgoggcgtCCCatgtgaaagaccacggctcaaccgtgggggagcgtgggatacgctcaggcta

99-■ 1: 601  gacggcgggag999gtggtggaattcccggagtagcggtgaaatgc 646

1111111111111111111111111111111111111111111111
11 sp.ZFI A:gaCggcg,gagggggtggtggaaticccggagtagcggtgaaatgc

Flg 3 分離された好熱菌の16SrRNA部分配列と最も類似する株の配列の比較
上 :70℃で分離されたハローを形成する好熱菌の16SrRNA遺伝子の部分配列を解読し、BLASTに より類似性を示す配列を選ぶと、こ
れまでに登録されている菌株の中で、下 :Thermus sp ZFI A 2の 配列に99%一致した。このことより肋θ翻

“
属の一種と推定された。
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また、分離培地の pHと ハローの形成の有無を比べ

ると中性からアルカリ性の培地上でハロー形成コロニー

が多い傾向があることがわかつた。これは、今回の培養

条件では、活性が強い菌体外プロテアーゼを生産する上

記 B,じガ肋d属 と TrD?脇,s属が増殖する為だと思われる。

これまでにハローの形成から強力なプロテアーゼを分

泌 し、プレー ト上と液体培地で良好な増殖をすることを

確認 している菌株の一例を紹介する。Fig。 2に 示 した標

菌は長径 3‐ 4 pm、 短径 1伊 m、 分離時の増殖温度は 60

°Cで ある。BLAST(10)に よ り 16SrRNAの 部分配列

(592bp)に 類似 す る配列 を持つ もの を探 した ところ

B,c,肋d属 の一種と推定された
(11)。

しか し、これまで

の観察では胞子の形成は見られていない。

Fig.2に 示した糸状の菌株は、幅は 0.5-0.8μmだが長さ

が 5-40μmと非常に長 く、400倍 での観察では顕微鏡視

野を越えるものも見られた。これが 1細胞の大きさなの

か、連鎖 した結果なのかは明らかでない。16SrRNAの

部分配列 (Fig,3)か ら r/29′,s属であると推定された。

比較に使用 した部位は比較的変化の多い部分であるが

99%の相同性を示 していた。種 レベルでの同異を判定

するときに 97%以下の一致が目安になる
(12)と

すると、

これは非常に近い種で株 レベルでの違いであると推定さ

れる。勁9翻,s sp.ZFI A.2株
(13)と 99_98%一致、既に

市販酵素の由来 となつている T/Eι翻,s ,9,'ric,sと は

94%で あることから、助9rrTTレd属 の中での分類として論

文報告はあるが応用面での研究が進んでいない種類の菌

株であると思われる。

3.2 プロテアーゼ活性の測定

ハローの形成が見られた菌株について、プロテアーゼ

活性の測定を行つた。ハローを持つコロニーを白金針に

より釣菌 し、プレー トと同じ成分で固定化剤を含まない

液体培地で培養をおこなつた。植菌から 48時間後の培

養上清を冷却遠心操作 (7,000g x 15 min)に より調整 し

粗酵素試料とした。

サーモライシン (Wako,Osaka)を コントロールとし

て活性測定を行つたところ、培養上清にはサーモライシ

ン 2mg/Lに 相当するプロテァーゼ活性が存在 した。測

定には、一定の立体構造を持たないことで知られるカゼ

インを使用 し、さらに色素による化学修飾が行われてい

ることから、この結果は 1つの基質を使用 しながら多様

なプロテアーゼ活性の合計を調べる指標となつている。

大量に酵素を生産分泌 し上清タンパク質の 10%程度

が目的酵素である場合でも精製すると 1/10程度となる

ことが普通なのでさらに活性の高い菌株の取得が望まれ

る。

3.3 月,ρ,加郷こ対する特異的抗体の調製

スフθrr歳 は、京都大学農学研究科 海洋分子微生物研

究室の左子助教授と野村博士により発見された海洋性の

古細菌であ り、絶対好気性で 95°Cを 至適増殖温度とす

る超好熱菌である
(8)。

比較的培養が容易で、濁度 OD

が 1,0に 達 し生産性が良いなどの理由で研究材料として

利用が広がつている。また、我が国でゲノムの全配列が

解読・公開され
(14)応

用面でも注 目され始めている。

この古細菌は分類学的には一属一種のみの存在であり、

酵素の高生産株など類似の菌株を数多 く取得することが

望まれるところである。

固形培地での培養が困難な微生物では、液体培地が

使用される。環境には多 くの微生物が混在 しているため、

目的の菌株を得るにはクローニングと呼ばれる 1種の菌

株のみにまで純化を行うが、液体培養では 1つの試験管

に 1細胞の菌体となるまで希釈 し培養を行う"限界希釈

法"と いう煩雑な操作が必要である。しかも、主に存在

していた菌株や最も増殖がはやいものしかクローニング

できない。

ここでは、特異抗体を用いた蛍光観察法により培養

操作を行わずとも環境中に目的とするAPcr,ル に類似 し

た菌体が存在するかを判定できることを示 した。

ウサギに菌体の膜画分抗原を 3回接種 したときには

既に非常に高濃度の抗体が作 られ、その後の追加免疫で

わずかに力価の上昇が見られるのみであつた。そこで麻

酔処置の上、全採血を行つた。抗体の特異性を確認する
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日g4微生物膜画分を接種したウサギの抗血清力価の上昇
白色日本種の♀に5mgの膜画分を2週間毎に皮下免疲した。横

軸は膜画分をプテートに固定したELIAS法 により測定した希釈倍

率、縦軸は吸光度を示した。

―EL免疫前
~1回 免疫

-2回 免疫
~3回 免疫
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ため、好熱菌である T/Eι刀″,S属、R力οあr/Eg//2vs属 、 Sty/F

ο/9b“属など海洋性や内陸性の細菌と古細菌をコントロ

ールとした反応試験を行つた。 ドットブロッティングの

結果、血清を 1/1000に 希釈 して 1次抗体としたとき、

明らかに反応性が異なることが判明し(Fig.4)、 APι′′歳

④ ③ ② ①

③ ⑦ ⑥ ⑤

日g4И ρθ胸劇こ対する抗体の特異性

吸①～④刀ρθr/7/Xの菌体を遠心により回収し、菌体重量を測定

の後、以下のように希釈し各スポットにl μIを乗せた。1次抗体

としてウサギ抗血清を1/10,000希 釈し、2次抗体として1/2,000希

釈したアルカリフォスファターゼラベル抗ウサギigGを使用した。

③～⑥は、内陸性の熱水から分離された高熱性細菌肋θ〃/y,

属、②～③は、高度好熱菌であるみ卵 属

③②⑦1/100②Э③1/1,000③ 1/10,000④ 1/100,000

および類似の菌種のみを認識できることが示唆された。

そこで、標準株 として培養された菌体を用いて観察判定

のモデル試験を行つた。

3.4 特異抗体を使用 した刀.parJ効の観察法

培養 した菌体は、好熱菌であ り A.ρθβ歳 と同様に海

水ベースの培地に増殖するものと陸水ベースの培地で増

殖するものを選んだ。落射蛍光顕微鏡による肉眼観察で、

A.P9/J歳 のみに蛍光像が見られ、その他の菌種ではなに

も観察されなかつた。共焦点レーザー蛍光顕微鏡により

観察すると、全菌体の透過像が得られ、蛍光像を重ね合

わせることで、ス.ρ 9r′歳 のみが認識されていたことが確

認された。(Fig.5)蛍 光像の観察は暗視野の中で対象

物が鮮やかな光を放つことから、目的の菌体の有無を見

分けやすい。よつて同様の方法により、存在数が少ない

微生物の環境中での有無、量変化の把握などが可能であ

り、基礎的な研究の道具としても有用であると考える

簿 .咎

Fは 5特異抗体を用いた力ρ9nin観察

クレーの像は共焦点レーザー顕微鏡を用いた透過観察像、暗視野の像は、共焦点蛍光観察像。目的とした菌体のみが明確に蛍光象として観

察された。A海洋性の超好好熱性古細菌んρerpr/ B海洋性の高度好熱菌である請οめ訪θttrys Oわ ,″θr7Sる C好酸性好熱古細菌

Sv/F9/9う vs,ε /i/9ε β/Jpr/trs、 形態は球状
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おわ りに

産業的に利用 しやすい酵素の創製を目指 して、好熱菌

の検索を行つたところ、培地の工夫は PHや温度を広げ

た検索を行うことが可能であ り、確率を高めることに貢

献すると期待された。プロテアーゼを分泌する菌株につ

いては、ハ ロー形成が強かつたものは、ど,c,JJIだ 属 と

勁θ協とιs属 であ り新規性を期待 しつつも、さらに強い活

性を持つ株の取得が望まれた。各 pHで分離された菌株

の比較からプロテアーゼの分泌株は中性からアルカリ性

に見られることが多 く、好熱性プロテアーゼを探索する

際の試料採取環境を絞 り込む際の参考となるであろう。

特異抗体を用いて、ス.ριrrル のみを検出する蛍光観察

の条件を確立 し、類似の菌株を培養することなしに存在

の有無を推定できるようになつた。残念ながらこれまで

に得 られた試料には期待される候補は見つかつてお ら

ず、今後も検索を続けることとした。
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ポリビニルアルコールの熱溶融特性に関する研究

那須 喜一

Yoshikazu Nasu

ケン化度が高く分子量も高いポリビニルアルコールについては、その、溶融温度と分解温度とが近いために、熱溶

融による成形が困難である。そこで、アルキルボロン酸をポリビニルアルコールの水酸基に結合させる事で、水酸基

による水素結合を減らし、結晶化を阻害 し融解温度を低下させ、可塑化温度範囲を拡大する検討を行った。このアル

キルボロン酸は成形後、水で加水分解されるため、ポリビニルアルコールは通常の融解温度に戻すことが可能である。

1ま えがき

ポリビエルアルコール (PVA)は 、親水性樹脂の

代表的な材料として、広 く一般に利用されている。そ

の中でも、ケン化度が高 く、分子量の高いものについ

ては、その強度、耐薬品性、親水性などの点で、多く

の用途が期待されている。しかし、ケン化度の低いも

のに比べて融解温度が高 く、分解温度に近いために、

熟溶融による成形は出来ない。このため成形する場合

は、溶剤に溶かしての湿式成型しか方法はなく、フィ

ルム化や繊維化は可能であるが、生産性は悪いものと

なる。また、厚みの厚いものは成形不可能であるなど、

その用途は限定されるものとなる。そこで、当研究で

は、PVAの結晶化に関与する水酸基を有機ボロン酸

と反応させ、結晶化の低下をさせることにより、溶融

温度を下げる事を試みた '。 また、有機ボロン酸の種

類と融点降下の関係について検討するとともに、その

成形性や加水分解挙動についても、検討を行つた。

2実験

2.1 材料

使壻 した樹脂は、半井化学製 :ケ ン化度 98%のポ

リビエルアルコール (PVA:重 合度 2000)、 ボ

ロン酸には、東京化成工業製 :直鎖アルカン類のメチ

ルボロン酸 (MBAIMw59.86)、 n― ブチル

ボロン駿 (BBAIMw101,94)、 n― ヘキシ

ルボロン酸 (HBAIMw129.99)、 芳香属の

フェエルボロン酸 (PBAIMw121,93)を 用

いた。反応系の溶媒 には無水 ジメチルスルホキシ ド

(DMSO)を 用い、再沈殿溶媒 としては、無水 n―

プロパノールおよびベンゼンを用いた。

2.2 PVAとポロン酸との反応

PVAl富 にDMS050mlを 加えて、 2時間攪

拌 した後、溶液を 20℃ に冷却 しPVA溶 液 とし、 P

VAのモノマー単位数 (分子量 44.05/平 均分子

量)に対 し3～ 20mol%の ボロン酸 を 5mlの D
MSOに 溶解 した溶液を、 PVA溶 液に 2時間かけて

滴下し20℃ で3時間攪拌 した。その後、反応液を、

lLの n― プロパノールに滴下 し、再沈殿させた。沈

殿を吸引濾過 し、無水 n― プロパノールで洗浄後、 6

0℃で 6時間、真空乾燥を行つた。 n― プロパノール

で再結晶できないものについては、ベンゼンを用いて

再結晶を行つた。

2.3 フィルム化

PVA単 体 とポロン酸 と反応 させた試料について、

東洋精機製、ホットプレスを用いて、 500 mg程 度

を 10Xl ocm、 厚み 100μ mの アルミ箔に 5× 5

cnの穴を開けたものを 2枚重ねて、厚み調整用のスペ

ーサーとした。 20× 20 cm、 厚 さ2 mmの 鉄板の

上に、アルミ箔、穴あきアルミ箔 と穴の中心に粉末状

にした樹脂、アルミ箔、鉄板の順に重ねて加熱プレス

でプレスすることによリフィルム化 した。

2.4 測定

融解温度 の測定 は、示差走査 熱量計 (DSC)
DSC2920:TAイ ンスツルメント社、分解温度の測定

は、熱重量測定装置 (TGA)TGA2925:TAイ ンス

ツルメント社製を用いて、どちらも試料重量 2m富 、

10℃/minで 行つた。試料の反応過程等の確認は、

赤外分光光度計 (IR) Specttmone‐ Un市ersalATR

を用いて、動的粘弾性の測定は、レオログラフソリッ

ドS型 :東洋精機製作所製を用いて 100μ m、 8×

20mmの 試験片を用いて測定 した。また、誘電率は、

試験片の両面に 5× 8mmの 金蒸着を行い、その上に

銀ペース トを塗布 し電極 とし、粘弾性 と同時に測定 し

た。

3結果および考察

3.5 PVAと ボロシ酸の反応

PVAの ポロン酸との反応を図 1に 示す。この反応

は平衡反応と考えられ、溶液中の水の存在により、反

応は抑制されるものと考えられる。
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図 l PVAと ボロン酸の反応

PVAとの反応は、赤外分光分析で確認を行つた。図 2に示

すように、PVA―PBAは3300cm:付近の一〇Hによる吸収は月ヽ

さくなつており、ボロン酸添加により、一〇H基の減少が起こつて

いることを示してし嬌。また1140cm・付近の結品化による吸収

もPVA― PBAについては減少しており、結晶も減少しているこ

とが、確められたぉまた、PVA― PBAを水に浸積したもの(PVA

―PBA―Water)は 、一〇H基、結晶とも、もとのPヽTAに近い波形

になつており加水分解により、ポロン酸が除去されていることも

確認された。PVAとやや異なる部分は、フェニル基が水に溶け

出さず残つているためと考えられる。

図 2 PVA― PBAの赤外線分光分析チャー ト

PVA

PVA‐PBA

○

黄変小

○

透明

○

透明

PVA‐ PBA
15

○

黄変大

○

黄変

PVA ○

黄変大

X

黄変

200190温度 (℃ ) 230220210

○フィルム化可能、×フィルム化不可能

3.7 熱分解培性

PVAにポロン酸が付くこと1こより、初期の揮発分はあるものの、

300℃を越える高温では、耐熱性が上がっている事が分力お。

また、加水分解後のさ ミについても、同様に高温での分解が

遅いことから、加水分解後もボロン酸の影響を受けているようで

ある。どの様に変化している力Чこついては、今後の検討課題で

ある。

100

100   200   300   400   500
Tewerature(℃ )

図 3 PVA― PBAの熱重量測定結果

3.8 ボロン酸の添加と融解温度

ボロン酸の添加により、PVAの水素結合が阻害さ

れ、融解温度の低下を起こすことが知られており、こ

こでは、アルキル基の長さやかさ高いフェエル基によ

る立体障害による違いを調べるため、アルキル基にメ

チル、プチル、ヘキシル基を持つ 3種 とアリル基とし

てフェエル基を持つ 1種についてそれぞれ錯体の融点

を調べた。融解ピークの頂点温度を融解温度としてい

る。例として、PBAの DSCカ ープを図 4に示す。、

ボロン酸の添加量が増えるのに伴い融解温度が低下し

ているのが分かる。また、融解熱量も減少しており、

結晶自体が減少していることを示している。この結果

では、立体障害が大きいと考えられるかさ高さとは関

係なしに、アルキル基では、むしろ逆に短いほど融解

温度が下がる結果となり、フェエル基は添加量が多く

なると急激に融解温度が低下しており、同様に熱量に

ついても同様の傾向を示している。

RI――B一(OH)2

BoЮ五c acidPVA

|

in DMSO

|]F~ 十  H20

（ゞ
）
の∽〇
【一為
郎
寿

3.6 フィルム化

フイルム化時の成型温度とフイルムの状態を表 に

示す。PVAは融点である226℃ を越えた230℃
では成形可能であるが、黄変が激しく、素早 く成形 し

ないと分解 してしまった。これに比べると、PVA―
PBA15は 180℃以下でも、柔らか くはなつてい

るが、流動するまでは至らない。溶融は 180℃付近

から可能であるが、溶融粘度が高いために、均―なフ

イルム上になるのは 190℃付近からであった。しか

し、黄変についてはPVA単独で成形 した場合と同様

に220℃付近からは、明らかに確認できた。

表l PVAお よびPVA― PBAのフィルム化温度

………PVA

―
PVA―PBA15

………‐PVA―PBA‐Water

PVA―PBA―Water
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表 2ボロ よるPVAの融点の低下
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表 3ボロン酸の添加によるPVAの融解熱の減少

6338082PBA
82HBA 284857

5386582BBA
10244582MBA

1050 15

3.9 錯体の温度による力学特性の変化

PVAの 弾性率の温度分散について測定 した結果を

図 5に示す。また、ボロン酸錯体の温度 と弾性率の関

係を図 6に示す。無処理のPVAと PBA― PVAの
どちらも50℃付近から弾性率の低下が始まっている

のは同 じであるが、融解温度の低 くなっているPBA
―PVAに ついては、その低下が緩やかになっている。

また、PVA― PBAを 水につけて、加水分解によつ

て PBAが 外 れた と考 え られる PVA― PBA―
Waterについては、弾性率の低下が緩やかであ り明確

な変曲点を示さない結果 となり、 100℃ における値

は最も高 くなった。

l EI18
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図 6 PVA― PBAの 弾性率の温度による変化
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PVA― PBA― Wattrの弾性率の温度によ

3,10 錯体の温度による誘電率の変化

弾性率の変化だけでなく、より変化が顕著に現れる

誘電率を用いて、測定を行つた。誘電率についても、

弾性率 と同 じように、変化の始 まる温度が、 PVA、
PBA― PVAは 50℃付近から変化が始まってお り、

PVAに 比べて PVA― PBAが より緩やかに変化 し

ている。これに比べ、PVA― PBA― Wattrは 、全

体的に変化が小 さく、 100℃ 付近まで、大 きな変化

は起こつていない。なお、この結果は、高温での試料

の伸びなどがあるため、誘電率の瀕1定 としては、好ま

しいものではなく、あ くまでも試料の変化をより明確

に調べるために行つたものである。
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以上のように、PVAに ポロン酸を結合させること

により、高温での分解温度は上昇するが、ガラス転移

点と思われる軟化温度は明確でなくなり、融解温度は

90℃ ほど低下することが確認できた。融解温度が低

くなることにより、成形可能温度範囲が、広 くなるこ

とが確認できた。また、実際のフイルム状に熱成形す

る事 も確認できた。成形後のフイルムは、加水分解に

より原料のPVAに 近いものにもどすことが可能であ

るが、軟化挙動は元のPVAよ りも緩やつヽなものにな

る事が分かった。
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信楽陶器CCシミュレーションシステムの開発

野上 雅彦 '

Masahiko NogaHli

1 まえがき

信楽陶器産地では、重点課題として商品開発力の強

化に取り組んでいる。多様化した消費者ニーズに対応

した商品開発を進めていくためには、数多くの設計・

試作をふまえた商品開発を行う必要がある。しかし、

陶製品の試作にはlヵ 月という長い期間を要し、家内

工業的な中小企業が多くを占める信楽産地では、これ

をこなすことは難しく、効率的な支援ツールが求めら

れている。コンピュータグラフイクス(CG)に よるデ

ザインシミュレーションの導入により、これらの作業

を効率的に行うことが可能となるが、「操作が難しい」

「質感の表現が難しく、本物らしい絵にならない」「高

価な機材が必要」などの問題点のため、産地への普及

には至っていないのが実情である。

木研究では、これらの問題点を解決することを目的

に、「信楽陶器CGシ ミュレーションシステム」の開発

を行なった。

2シ ステムの概要

「機能を絞り込むことで、簡単で単純な操作性を持

ちながら、リアルな陶器CGシ ミュレーションを実現

する」という基本コンセプトのもと、システム開発を

行なった。

任意の断面形状を持つ回転体モデルの作成が可能

で、釉薬 。ロクロロのテクスチャを指定するだけで非

大谷 哲也
‖

Tetsuya Ootani

常にリアルな陶器のCG画像の作成が簡単・迅速に行

なえるシステムとなっている。 (図 1)

以下にシステムの特長をあげる。

(1)作成可能な形状を回転体だけにすることで、断面

線を描画するだけで即座に二次元モデルが出来上

が り、任意の視点から見る事が可能。

(2)多角柱状に角を付ける機能と、楕円状に回転円を

変形させる機能を付加。

(3)断面線は一本のBsplineだけで描画する。

(4)釉薬やロクロロなどのテクスチャは選択式とす

る。

(5)背景画像 との合成が可能。

(6)ク ライアントサーバシステムにより、処理能力の

低いパソコンからでも、高度なCGの作成が可能。

(7)」avaア プレットであり、インターネット経由での

利用 も可能。

平成10年 度までの研究開発で基本的な機能は完成

し、11年度からは業界への利用開放を行ないながら、

機能の改善と拡張を進めている。

3機能の改善

3.1 操作性の改善

3.1.1 マウスクリック

マウスボタンのクリック動作は、単純なようで設定

によっては非常に困難な動作となる。ボタンが押され

てから離されるまでの間の時間、カーソルの移動量に

よリドラッグ動作と切り分けるが、その許容値の設定

によリクリックしているつもりが ドラッグになってし

まい、思った操作が行なえない場合があった。

信楽陶器産業の商品開発支援を目的に、簡単な操作性と分散処理機能を持った「陶器CGシ ミュレー

ションシステム」の開発を行なった。

昨年度までで基本的な機能の開発を完了し、産地への開放利用を開始している。今年度は、操作

性の向上、インターネット経由での利用、起動時間の短縮などの機能改善と、図面機能、企業独自

のテクスチャ機能、容量計算機能などの新機能の開発を行なった。

▲
技術第二科 料

信楽窯業技術試験場
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図1 プログラム画面(上)と作成したCG画像例 (下 )
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これらの許容値を大きくすることで、クリックする

つもりが ドラッグになる可能性は少なくなるが、逆に

ドラッグしたつもりがクリックになる可能性がでてく

る。

移動の許容値を2～ 10ピ クセルの間でテス トしたと

ころ、5-6ピ クセルに設定 した場合に良好な操作性が得

られた。本システムでは6ピ クセルに設定を行なって

いる。

3.1.2マウスポインティング

ある点をクリックしようとしたとき、カーソルと目

的の点とのずれの詐容範囲には個人差があり、点をク

リックしたつもりがそう認識されない場合が起こる。

マウスカーソルが操作可能なオブジェクト上にある

時に、そのオブジェクトを強調表示 させ、ユーザに対

しメッセージを送ることで改善を行なった。

3.2 インターネット経由での利用

本システムは 」avaの アプレットであ り、LAN内で

の利用にとどまらず、インターネット経由で当セン

ターのサーバに接続することでも利用可能なように開

発を行なっている。

サーバとクライアントプログラムは」ava標準のRMI

(Remote mothod invocation)に より協調動作する。

このRMIは デフォル トで、HTTPト ンネリングにより

ファイアウォールを越えて接続する機能を持ってい

る。しかし、この機能が当センターのファイアウォー

ル を越 えて機 能 しない こ とが 判 明 し、独 自の

SocketFactoryを作成することで改善を行なった。

3.3起動時間の短縮

インターネット経由での利用試験を開始 したとこ

ろ、システムに接続 してから起動が完了するまでの間

に、まったく無反応の待ち時間が数分間以上発生し、

フリーズしているように見えるとの報告があった。こ

の待ち時間は、釉薬や背景のメニューにサンプル画像

を表示してお り、その画像データの転送中に発生 して

るものであった。これを解決するため、プログラムの

起動後に画像データの読込みをスレッド処理するよう

に改善を行なった。 (図 2)

4機能の拡張

4.1 図面機能

今回のシステムに対 して、業界から一番要望の大き

かった機能がこの図面機能であった。

簡単に寸法線を記入出来る機能と、PDFに よる図面

の表示 。
E「刷機能の開発を行なった。 (図 3)

また、陶器では成形時から完成までに土の収縮のた

め寸法が変化する。このため図面は、基本的には完成

時の寸法で作成するが、成形や加工時のための寸法を

別に記入する必要がある。今回のシステムでは収縮率

を入力する事でこの成形寸法を簡単に記入できる機能

を組み込んでいる。

4.2企業独自のテクスチャ機能

各企業は独自の釉楽、焼成方法により、オリジナル

の色・質感というものをもっている。

これまで釉薬テクスチャは、あらかじめ当センター

で開発 したものの中から選択することしか出来なかっ

た。企業が本格的に本システムを活用 して くために

は、他社には使えない自社だけの釉薬テクスチャの登

録・利用を可能にする必要がある。

企業ごとにユーザを登録 し、ユーザ専用のテクス

チャデータの置き場所を作成することで、ユーザ独自

のテクスチャ機能を実現 した。

テクスチャデータは、「色」「凸凹」「つや」を表わす画

像データを作成するだけで可能にし、複雑なパラメー

タの設定の必要をなくしている。

テクスチャデータの登録は、FTPで行なえるよう

にし、ホームページのデータをアップロー ドするのと

同じ手順で行なうことが可能である。

4.3 容量計算機能

湯飲みや酒器など、容量がわかると便利な場合が多

くあるので、容量計算機能の開発を行なった。

容量の計算自体は簡単な計算で可能であるが、断面

線のどこからどこまでで計算を行なうのか、その範囲

の抽出が課題であった。以下の方法で範囲を求めてい

る。

(1)断面線の両端が中心線に接 していない場合は、底

が閉じていないので、容量は計算 しない。 (図 4)
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図3 寸法線入力画面(左)と図画をPDF Viewerで 表示しているところ(右)

図5            図6

容量計算に用いる曲線の範囲
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(2)断面線の片端だけが中心線に接している場合は、

接している片端から曲線の最も高い位置までの範

囲を選択する。(図 5)

(3)断面線の両端が中心線に接している場合は、中心

線に接している位置の高い方の端点から、曲線の

最も高い位置までの範囲を選択する。 (図 6)

この方法でほとんどの形状で問題なく容量が求めら

れるが、内側の端点が中心線に接しているつもりが、

わずかにずれていた場合に、予想外に外側の曲線で容

量が計算される場合があった。この問題は、容量計算

時に計算した曲線の範囲を強調表示させユーザに示す

事で対応している。 (図7)

5残 された課題

5.1 取つ手のモデリング

回転体だけで表現する事の出来ない、取っ手等を作

成できる機能を求める声は大きい。しかし、取っ手と

いうものには、カップの取っ手、土鍋の取っ手、急須

の取っ手等、様々な形】犬が有り得る。これを作成可能

にすることは、あらゆる形状を作成出来る機能が必要

となる。ある意味、市販のCGソ フトウェアと同等の

機能が求められることになり、簡単な操作性が維持で

きるとは思えない。

あらかじめ用意したパーツを選択して配置する、と

いうアプローチも可能ではあるが、この方法では不十

分な機能しか実現出来ないと思われ、現在のところ解

決策は見出せていない。

結果として、この機能を組み込む予定は今のところ

なく、本システムで作成出来ない形状が必要な場合

は、市販のCGソ フトウェアヘステップアップしてく

ださい、という考えをとっている。

またそのために、本システムで作成したモデルデー

タをVRML2.0のデータで書き出す機能を組み込み、市

販CGソ フトウェアヘデータを渡す事を可能にしてい

る。

5.2 Macintoshで の利用

本システムは、プラットホームに供存しない設計を

行っており、以下の条件を満たすWebプ ラウザ上で動

作する。

(1)」 ava(JDK ll)ア プレットが動作すること

(2)VRML 2.0に 対応 したプラグインが動作すること

(3)L持eConnectに 対応 していること

しかし、Macintosh上で現在この条件を満たす環境

はなく、残念ながら動作しない。CGに取り組もうと

いう意F哉のあるユーザの場合、Macintoshを 使用して

いる比率が高く、すぐにでも解決する必要のある重大

な問題と認識している。

しかし、本システム側のプログラム変更で対応する

ためには、現在VRMLプラグインを利用している部分

をすべて」avaで 開発し直す必要があり、かなりの作業

量が必要となる。

平成12年4月 頃に、Netscapeか ら最新のブラウザが

リリースされる予定であり、Macintosh側の環境が整

うことでこの問題が解決する可能性も残されている。

この問題については、今しばらく様子を見ながら、

解決方法を探っていきたいと考えている。

6ま とめ

本年度の開発で、必要と思われる機能の開発は完了

した。図面機能・企業独 自のテクスチャ機能の組込み

により業界での活用 も広がるものと期待 している。

今後、講習会等を積極的に開催 し業界への普及を

図って行 くと共に、必要な機能の改善は引き続き進め

てい く予定である。

謝辞

本研究の遂行にあたり、ご指導ご助言をいただきま

した、信楽陶器工業協同組合、信楽陶器卸商業協同組

合、立命館大学理工学部情報学科入村広二郎教授に感

謝致します。
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研究連携推進事業

伝続産業彦根仏壇と現代デザインの融合化研究

山下 誠児*

Setti Yamashita

滋賀県彦根市は大型仏壇で知られる仏壇産地で、高度

な職人技術の伝統がある。しかし近年の仏壇生産額は年

間 55億円前後で低調に推移 してお り、それは核家族

化、少子化、団地・マンションという住宅事情、先祖を

祀るとい)貰習の薄れといった消費者のライフスタイル

の変化が主な要因としてあげられる。

前年度、この状態を打開するためのカンフル剤として

彦根仏壇事業協同組合 (産 )、 滋賀県工業技術総合セン

ター (官 )、 滋賀県立大学 (学 )と デザイナーによる

「虹の匠研究会」を組織 した。産学官十デザイナーが集

まったこの研究会では、業界の抱える現状を改めて把握

するとともに彦根仏壇をプロモーションする方法を構想

してきた。

2 現状の把握

虹の匠研究会、彦根仏壇事業協同組合、同青年部、滋

賀県立大学面矢研究室の協力により、アンケー ト調査、

彦根市街地を調査 し、さらにインターネット、工業統

計、情報誌等から情報を収集 した。

これによって、全国の仏壇産地と彦根仏壇の比較がで

き、消費者の動向やライフスタイルの変化、また仏壇の

イメージ等以下のように把握できた。

2.1 全国伝統工芸仏壇産地と彦根仏壇

通産大臣が伝統工芸に指定した仏壇産地は、全国に 1

5ケ所ある。 (図 1)表 1でそれぞれの産地の企業数、

*滋賀県工業技術総合センター デザイングループ
**滋賀県立大学人間文化学部生活文化学科助教J受

面矢 慎介**

Shinsuke Omoya

従業員数、伝統工芸士数を示し、 1事業所の平均従業員

数や伝統工芸士数さらに従業員に対する伝統工芸士数の

割合について示す。

そこから読み取れる彦根仏壇産地の特徴は、従業員数

に対する伝統工芸士の割合は全国平均とほぼ変わらない

が、 1事業所の規模が大きいことから、他の産地に比べ

1事業所の伝統工芸士の割合が大きくなっているでとで

ある。

2.2 仏壇消費の動向と生産顕の推移

図2に 平成 3年からの彦根仏壇生産額の推移を示す。

近年、彦根仏壇の生産額は低調に推移しており、その原

因として消費者の動向が以下のように変化してきたと考

えられる。

①行き先不安による買い控え

②売れ筋商品が単価の安い商品へ移行

③仏壇購入のきっかけとなる住宅建設の低迷

①見た目では見分けのつきにくい外国製品の購入

2.3 ライフスタイ,レ

消費者が買い控える原因のひとつにライフスタイルの

変化に彦根仏壇が対応できていないことがあげられる。

以下に空間、モノ、意識の 3点 の変化について示す。

【空間】

①生活空間は「純和風型」から、和風空間に西洋家具を

取入れた「和洋折哀型」になり、それを改良改善した

「現代和風型」になってきた。

②「格式重視」の空間から「居心地重視」の空間へ変化
してきた。

①室内は明るくなり、空間の色もダーク系からライト系
へ変化した。

〔モノ】

①家庭電化製品は家事を機械化することに始まり、大量

要 旨 彦根仏壇の生産額は消費動向の変化で近年低調に推移し、業界を取り巻く状況は厳 しいと言える。

本事業は業界とデザイナーが連携し、打開策を見つけることを目的としている。前年度、連携の場として「虹

の匠研究会」を結成し、アンケート調査、作業行程 (七職)見学、彦根市街地調査等を行い、彦根仏壇をプロ

モーションする場所の必要性を説いた。本年度は仏壇プロモーションのコンセプトを探 り、具体的な3つ の方

向性 (彦根市街地の空き店鋪を利用したショップ展開、七曲り地区のイメージパーク構想、新施設設置による

ミュージアム構想)について提案した。

1 まえがき
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生産大量消費の時代に変化 してきた。

②「物を所有する」時代から「物を選ぶ」時代になり、

所有することでステイタスを主張するのではなく、なぜ

それを選んだのかで個性を主張するようになった。

③性能を追い求めた「作り手主導」の時代から、消費

者のニーズに合わせる「使い手主導」の時代にな

り、加えて高齢者のための製品、環境負荷の小さ

い製品が市場を賑わすようになった。

【意識】

①「しきたり,慣習」が大切にされた時代から、

個人の自由な選択が大切にされる時代になった。

②「家」や「地域」とのつながりが弱まり、個人

や核家族単位で人生を楽しもうとするようになっ

た。さらには、人とのつながりの希薄な孤立した

(バーチャルな)生 き方も可能になった。

新漏県・新嗣白根仏瓶

新ヨ理・三肇仏畑

所潤曝・ 農田仏題

長野屎・ 巨山仏題

コ‖照・七用仏題

司‖R・ 盆沢仏題
山形照・ 山形仏超

理畑黒・ 三河仏壇

憂知照・ 名百目仏協

広島県・ 広島仏超

福BR

♂

閣児B照・ 川辺仏俎

51

49

O♂

頬 阻        道ジ
声わ 。 '

0`0〆

2.4 仏壇のイメージ

平成 9年度のアンケート調査 (調査人数201人)に
より、仏壇は

①「家族を祀る」

②「′と、の安らぎを得ることができる」

③「信仰の対象になる」

が満たされるものと考えられている。また、その3点が

満たされるならば、仏壇や仏間は従来のように定まった

形でなくても良い、もっと自由で良いという考え方も

人々に芽生えていることも分かつた。

3 コンセプ トを探る

彦根には毎年沢山の観光客が訪れる。しかし、その多

くは「彦根」という言葉から「城・城下町」は連想でき

ても「彦根=仏壇」は連想できない。「彦根=仏壇」ま

たは「仏壇=彦根」を定着させ、ブランドカを強化する

ことは需要拡大がねらえ、さらに新商品展開にも大きく

影響してくると考えた。

そこで仏壇プロモーションの拠点 (施設)を彦根に設

置することを提案し、以下の必要性を説いた。

①仏壇のある暮らしぶり提案する。

②「信仰、縁、よりどころ」等、心のプロモーション。

③彦根仏壇を人々の記憶にとどめてもらう。

これらを目的としたプロモーシヨン施設は「コミュニ

テイ」、「情報発信」、「産業インキュベータ」、「新

産業の創出」の機能が必要と考えられ、他の機関や人材

とリンクすることで新しいビジネスが発生することも考

えられる。以下に4つの機能について詳しく説明する。

3,1 コミュニティ

仏壇に結集されている個々の主克術を楽しみながら体験

できる工房や飲食サービスなどの「レジャーファクト

リー」機能、仏壇そのものへの理解を深める展示などの

「伝統産業展示」機能、一般客が楽しめる展示・イベン

図 1 伝統工芸指定の仏壇産地

(参考 :http:〃 www.wan.orjp/Wnn― crafVinfO/datVtthranl.hml)

表 1 産地の企業数、従業員数、伝統工芸士数など

(ER)

●

早虚欝   4年    5年    8年    7年    9年    9年    10年

図2 彦根仏壇生産額の推移 (滋賀県の商工業より)

90131708全体および平均 39802153359

33102059431300220臨児島県・川辺仏担

692027391826066福岡県・八女福島仏壇

386037]102368462広島県・広島仏腹

4380225035800160大阪府・大阪仏壇

01059321960330京都府・京Ihu 163
3760391023285083滋賀県・彦根仏壇

872228憂知県 '名古屋仏垣 3330133829

146憂知県 三ヽ河仏題 4440:184026585
24060522232]3361コ II県 ,金沢仏題

]II県 ,七鳳仏題 1481047312013543

926052561516229長野県・顕山仏壇

新潟県 ,長岡仏題 400035871845052

41新潟県・三条仏旧 25601248195

438022511636572新潟県・新潟白根仏題

a62]15山形県・山形仏壇 5730132315

■従繁員数■企業数

蜘
■企業徴従業員数企業数
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卜が行なわれる「アミューズメントスペース」機能、企

画展示やセミナーが開かれ、市民に便益を供する法事施

設などの「イベント会場」機能などで構成される。さら

に、現代人に共通する精神的欲求である心のやすらぎ、

リラクゼーションを体感する空間「リラクゼーションシ

ステムルーム」機能を設ける。

3.2 産業インキュベータ

次代をになう後継者たちが育つことを助け (後継者育

成)、 新しい仏壇および仏壇技術を活用した新製品開発
の拠点となり、将来性のあるビジネスアイデアや技術の

芽をゃった起業家を育成 。支援するための機能を持って
いる。オフィススペース、ファシリティの貸与や、専門

家による助言、財政的支援等のしくみも持っている。

3.3 新産業の創出

ビジネスチャンス拡大のための機能 。場所である。

新製品の商品化までに必要な技術やノウハウの研究と

開発の支援、試作品発表とテス ト販売の機会の提供す
る。また仏壇以外の物品販売やサービス提供による収益

の獲得など、仏壇産業がもつ資産 (人材、技術、ネット

ワークなど)を 活用 した新産業 (仏壇関連 とは限らな
い)を 、彦根地域に創出するための活動の拠点機能を

持っている。さらに産学官連係を促進する機会づ くりを

はじめ、以上の活動を企画・マネジメントするオフィス

機能も必要である。

3.4 情報発個   ヽ

彦根仏壇を継続的に広報 していくための機能・場所で

ある。

仏壇展などのイベントおよび常設展示による発信や話

題づくりはもちろん、彦根産地としてのCI(ア イデン

テイテイ)づ くりと意識統一を図る。統一マークその他
のVI(ビ ジュアル・アイデンティティ)づ くりとその

展開、CMな どの各種広報媒体の制作・提供を行う。

仏壇が実際に祀 られる場を供給する住宅産業との連携

(情報提供からタイアップ広告、共同開発まで)も考え

られる。アンテナショップ機能 (新製品発表、反応調

査)や、相談窓口によるニーズ調査 と一般啓発の機能な

ども必要である。

4 具体的提案

ここで、仏壇をプロモートする方法やスペースづくり
について、研究会で提案された構想をまとめてみた。

基本的には前記の4項目 (コ ミュニティー施設、産業
インキュベータ、情報発信、新産業創出)の機能を有す
るプロモーション施設の具体化に向けて、選択肢として

次の3つ の案にそれぞれまとめた。一つ目は彦根市街地
の空き店鋪を利用したショップ展開、二つ日は七曲地区

周辺のイメージパーク構想、三つ目は新施設設置による

仏壇のミュージアム構想である。仏壇をコンセプトにし

たこれらの構想はどれを選択しても、実現すれば日本で

最初の事例となる。

4.1 ショップ展開

彦根中心街で問題化している空き店鋪を利用 したプロ

モーション展開で、各店鋪が実演と魯験のコーナー、商

品の展示・販売コーナー、商談スペースで構成される。

市内のちょっとした立ち寄り場所となるよう休憩スペー

ス (喫茶、軽食)も 用意する。 (図 3)

彦根市街地各所に分散した店が互いにネットヮークを
つ くることによって、次々と歩いて回る楽しさが生ま

れ、各店が共通 したイメエジで認知されるために、統一

されたファサード、サインシステムを展開する。

仏壇七職にちなみ 7店鋪の確保をめざすが、まず 1店

鋪から始めて、同じコンセプトの加盟店を徐々に増やし

ていくこともできる。

中心市街地活性化事業とリンクした場合、下記のよう

なことも考えられる。

①中央町商店街、銀座商店街、登町商店街、京町商店街
を一方通行とし、道路を駐車場に利用する。 (格安の駐

車料金設定)こ れにより駐車場用の土地の確保が必要な

くなる。

②「道路から商店街へ」という人の流れを作る。

③道路 と歩道、歩道と店鋪の段差をなくし、バリアフ

リー化を図る。

④歩道や街灯さらに店鋪のファサード改造を行い、商店

街のイメージ統一。

⑤店先の商品陳列を廃止するなど、ルールを設ける。

4.2 イメージパーク構想

彦根仏壇の原点であり現在も多 くの業者が集まる七曲
がり仏壇街。ここに多くの来客を迎えるべく、ファサー

ドのリニューアル (改造・修景)を行なうとともに、伝

統技術の匠たちの協力を得て、正房を見学しながら歩け
る産業観光街とする。

具体的には、彦根中心街方面からの来客を迎えるゲー

トの役割をもつ芹橋、中芹橋のり・デザイン (修景)、

見学/観光の前後の体み場所となる芹川土手の遊歩道の

改修、来客用駐車場の拡充を行ない、仏壇街の中には案

内所、休憩所、飲食店、物産店なども配置する。市・住

民の協力のもと、統一的なイメージの建物ファサードヘ

の改造を徐々にすすめていくとともに、街灯、のれん、

案内サインなどで街路景観の統一をはかる。

さらに彦根中心街からのアクセスのため、ボンネット
バス、貸 し自転車、人力車など、特色ある交通手段を用

意する。 (近江鉄道新駅の設置も考えられる。)

4.3 ミュージアム構想

これまで述べてきたさまざまのプロモーション拠点の

機能を1ケ所に総合・集約 したミュージアムである。具
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体的には、仏壇をテーマとした各種の展示スペースのほ

かに、実演・体験工房、飲食コーナー、シヨツプ、セミ

ナー室、インキュベーシヨン (貸オフイス)ス ペース、

情報センター、冥想室、法事スペース、イベントスペー

スなどを設ける。 (図 4)

建物外観は「城下町彦根」のイメージづくりに沿うレ

トロモダンあるいは現代和風など、集客性、話題性に富

んだ新しい観光スポットとなるようにする。 (図 5)

5 今後の方向

このプランを実現するために彦根市や商工会議所さら

に商店街組合等他機関ヘプレゼンテーションし、その機

関と周辺住民の同意を得る必要がある。また、施設建設

資金調達の問題といつた越えなければならないハードル

が沢山残つており、それらをクリアし、より具体的なプ

ランを設計する必要がある。

今回、プレゼンテーションの資料として、また他機関

や周辺住民の同意を得るための資料として、さらに新プ

ラン設計に活用するために、別添で示す提案書を彦根仏

壇事業協同組合に提出した。その提案書には2年間の研

究連携推進事業がまとめてある。

組合からの要望で今後も研究会は存続し、仏壇事業の

活性化について検討していく予定であり、まず手始めと

して、仏壇製造七職の技術を活用した新商品を提案する

ことになっている。すでに数点のアイデアが提案済み

で、組合青年部で試作も行っている。それらの新商品

は、本事業で提案 した構想が実現 した時、その中の

ショップで販売されることにもなる。

新商品展開の詳細については来年度報告する予定であ

る。

研究連携推進事業を遂行するにあたり、ご協力いただ

いた彦根仏壇事業協同組合事務局と組合員の皆様、虹の

匠研究会の皆様に感謝します。

また、提案書作成にご協力いただいた面矢研究室の皆

様に感謝します。

・……ツ・・
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畑

図3 大中小店鋪の平面イメージ
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別添 提案書 1～ 7ペ ージ

提案書作成にあたっての参考資料 :

コンセプト&ヮ ーク、木の箱、タウンズ&サ インズ

GAZO白 書、ミュージアム&ア ミューズメント

サインコミュニケーション、商店建築、日経デザイン

デザインの現場、SD、 家庭画報、AXIS、 工業統計
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別添 提案書 16～ 23ペ ージ
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別添 提案書 24～ 31ページ
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シャワーキャリー開発に向けての調査研究

山下 誠児

Seも i Yamashita

要 旨 シャワーキャリーは入浴、シャワーおよび排泄の介助に用いられる。今後住宅のバリアフリー化や

在宅介助サービスの導入で需要が増えると予想されている。今回、シャワーキャリー開発の指針および評価基

準を構築、製品化を目指す目的で、介助者側と被介助者側の視点から製品評価を行った。

この報告は、新エネルギー 産業技術総合開発機構 (NEDO)か ら依託を受けて設立した「滋賀ウェル

フェアテクノハウス研究会」 (WTH研究会)に参加し、調査研究したものである。

1 まえがき

シヤワーキヤリーは、一時的あるいは継続的に歩行や

車椅子による移動が困難になった要介護者 (寝たきりに

近い状態)の入浴およびシヤワー、さらに排泄の介助に

用いられる。これまでシャワーキャリーは、病院や介護

施設で使用されてきたが、住宅のバリアフリー化 (室 内

段差の解消)やヘルパーによる在宅介助サービスの導入

で一般住宅での使用が増えると予想される。

市場の月ヽさかったシャワーキャリーは、発展途上と言

え、各社から沢山の製品が販売され、それぞれに特徴の

ある仕上げをしているが、基準となる製品がない状態で

ある。

そこで今回の調査研究では、シャワーキャリー開発の

指針および評価基準を構築 し、さらにこの基準を基に、

今後のシャワーキャリーの標準的モデルを試作 し、製品

イしを図る。 (図 1)

起 転

2年目

「馬くない」
「術くない」

図 1 研究の計画

2 研究方法

①全体寸法 :  形状、全長、全幅、全高、重量、調節

方法、回転半径

②背もたれ :  形状、形式、高さ、幅、角度、材質

③座面 :    形状、形式、座面高、材質

①アームレスト:形式、高さ、高さ調節幅、アームレス

ト間距離、材質

⑤フレーム :  パイプ径 (強度)、 材質

⑥フットレスト:フ ットレストの有無、形式、フットレ

スト高、材質

⑦車輪 :    後輪径、後輪タイヤ形式、キャスター

径、段差乗り越え

①駐車 :    ブレーキ形式、操作形式

◎ハンドル :  高さ、形式

⑩その他 :   耐荷重、清掃方法、パーツ、要介護者

の洗体、収納性

シヤワーキヤリーは介護される狽!と 介護する狽1か らの

2つの視点がある。まず前者は「痛くない」、「怖くな

い」が、次に後者は「洗いやすい」、「動かしやすい」

が重要な視点である。 (図 2)
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図2 調査研究のキーワード

今回は「痛くない」をキーヮードに座面の座 り′と、地、

「怖くない」をキーヮードに3mmの段差乗り越えなど

7項 目について、 14製品を評価 した。 (段差 3mm

結承

デザイン堅路の決定

段品化試作
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製品評価の項目として次のことがあげられる。
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3mmの段差乗り越え

回転半径

八ンドルの高さ

③移動について

背中の洗浄

陰部の洗浄

②洗体のしやすさ

体圧分布計測器を用いて座面の体圧分布を測定

座面先端からフットレスト中央までの距離

①座面の座り心地

は、ふすまなどのみぞを想定)

〔今回の評価項目】

3 評価結果

3.1 座面の座り心地

①体圧分布計測器を用いて座面の体圧分布を測定

図3に示す体圧分布計測装置を用いて座面の体圧を測

定した。評価した製品と体圧分布計測データを「別添 :

評価サンプル 1～ 14」 に示す。

まず、排便や陰部の洗浄のため座面の中央が開いてい

るシャワーキャリーの場合、開いた穴縁にそって高い圧

力のかかっている部分が分布している。サンプルそれぞ

れの座面形状に苦,いの跡が見られるが、サンプル 2と 1

3以外は部分的に過剰な体圧がかかっていることが判明

した。また、穴の開いていないものでは、サンプル12
以外は同じように過剰な圧力が一部分にかかっているの

が見て取れる。

②座面先端からフットレス ト中央までの距離

サンプル4-1、 4-2で フットレス トの距離をかえ

た淑1定 を行つている。サンプル4■ 1では、被験者には

距離が近過ぎたため、後方に集中して圧力がかかってし

まった。サンプル4-2では、被験者が一番心地よいと

思われる場所で計測を行ってみた。圧力分布範囲が広が

り接触面積が広 くなって、体圧が分散するほど座り心地

が良好だと分かる。

3.2 洗体のしやすさ

①背中の洗浄

サンプルの中には背もたれが倒れるものがあったが、

その機構に関係なく洗浄できることが分かった。倒可式
の背もたれをもとに戻す時、皮膚を挟んで危険なサンプ

ルもあったので、この機構は不必要なものと思われる。

②陰部の洗浄

陰部の洗浄には座面に穴の開いているものが良い。

3,3 移動について

① 3mmの段差乗り越え

3mmの段差を乗り越えようとすると前に倒れてしま

うサンプルについて特徴をあげてみた。

1)4輪全てがキャスター。

・後輪を支点とするテイッピングができない。
。重心が前より。

2)前輪のキャスターの直径が小さい。

3)ハ ンドルの位置が高い。

4)前輪がダブルキャスターである。

②回転半径

4輪キヤスターだとその場で回転できるので回転半径

は小さくなる。 (後輪固定のサンプルの半分に)

③ハンドルの高さ

850mmの高さのサンプル14が一番押しやすいと

感じた。しかし、力が入りやすい理由からか、3mmの
段差乗り越え実験では、軽々と前に転倒した。

図4 段差乗 り越え評価

4 まとめ

今回の評価実験は限られたものであったが、その中か

ら以下のことが分かつた。

①座面形状と体圧分布の関係ついて確認できた。また、

大まかではあるが座り心地というものを視覚で確認でき
た。

②シヤワーキヤリーにもフットレスト調整機能は必要。

①倒可式バックレスとは必ずしも必要な機能ではない。

④完全なバリアフリー空間は不可能なので、テイッピン

グできる機能を持たせる必要がある。そのために後輪は

固定式が望ましい。さらに、前輪は大きめのシングル図3 体圧分布測定器 :(株 )日 本アビリテイーズ社
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キヤスターが良い。

③ハンドルの高さは850mmを 基本にすると良い。

5 今後の課題

①洗体のために穴空き座面は必要だが、座り心地との両
立が今後の課題。

②前輪キャスターの適切な径を評価する。

③収納性まで含めた評価項目の設置と評価。
その他、この調査研究を進めるにあたって、

④デザイナーが中心となったWGの設置。

⑤試作および商品化できる企業のWGへの参加。
以上のことが必要である。

表 1 評価項目の調査結果

調査研究協力

(財)滋賀県産業支援プラザ 主任主事 篠原弘美

滋賀県工業技術総合センター 技術相談役 平澤逸

滋賀県立福祉用具センター 主任指導員 小西京子

〔計測器機提供】

(株)日 本アビリティーズ社 高橋洋子氏

サンプル 座面からの距離
(mm)

回転半径
(mm)

八ンドル
(mm)

背中の洗浄  陰部の洗浄  段差乗り越え

l 390 良 難 不可 390 800

2 400 良 良 難 470 870

3 400 良 良 不可 405 950

4 310 良 良 可 760 830

5 360 良 良 不可 840 950

6 390 良 良 可 810 910

7 300 良 良 不可 780 880

8 320 良 難 難 800 945

未計測 難 不可 800 870

410 難 不可 900 870

390 870 890

390 可 870 890

310～390 良 不可 480 965

良14 390 良 不可 495 850
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次世代対応陶製品の開発研究(1)

高井隆三  福村 哲

高畑宏亮  大谷哲也

西尾隆臣
※穴風光恵

※デザイン嘱託

要旨 暮らしに関わる環境と人に優しい陶製品の開発をコンセプトとして、次代
に繋がる新たな分野への挑戦を試みた。これまでに築いた新素材や新技術
の熟成とともに、省エネルギー、ジサイクルといった環境関連の分野や、高齢
化・福祉 関連の分野での新たな需用を目標として、陶製生活用品の開発を
行つた。

まえがき

国内の経済情勢は情報関連業界の好況か

らか、少し復調 の兆しも見えてきているとの観

測もされ ているが、県 内陶器 業界 、なかでも

国内でも有数 の規模 でもある信 楽陶器 産 地
にあっては、長期化する消費不況の影響が大

きく、一刻も早い新製 品の開発 が求められて
います。

一方 、今 日の生活 環 境 を取 り巻 く状 況 で

は、環境 問題 、高齢化 の問題 がひときわクロ

ーズアップされ 、陶器 業界 のみならずあらゆ
る産業 に関わるキーワードとなってきている。
そこで、今年度 の製 品開発 についても、これ
らの要素を絡めながら、一層 消費意欲を喚起
する新製品の開発研究を行つた。

1.研 究テーマ

次世代対応陶製品の開発研究 (I)
2.サ ブテーマ

“軽さ"時代が求めるニュージーディング
3.キーワード   .

・ゆとり・快適 。癒し 。やすらぎ
4.ターゲット

・一般生活者 ・高齢者
5.ティスト

・素材感 ・シンプル

6.機 能的要素
・軽量 ・耐熱 。断熱

7.開 発アイテム

暮らしに関わる環境と人に優しい陶製品の

開発をコンセプトに、軽量、耐熱、断熱性な
ど新たな付加 価値 を持つた新製 品の開発
と、高齢化社会の到来に対応した誰 にも優
しく使 いや すい陶製 品の開発 を目標 に次
の四つの部 門について、38品 日、55点 を
試作し展示発表を行う。

0新素 材 日新 技術 の応 用

素 地 の軽 量 化 にう い て、前 年 度 に引き続 い

て改 良を行 い、業 界 にて一般 に使 用 され てい

る素 地と比較 して強度 で 5 0 0 kg/前 の実用
レベル を達成 することが出来 た。また、軽 量化
に加 えて耐熱性 の付 与 につ いても、耐熱 衝 撃

性 を向上させ る研 究を継 続 し、熱膨 張率 が0.

20欲 程 度 で練 り上 による可 塑 成 形 が 可 能 な

素地 を得ることを 目標 とした。

試

n軽量大型絵付け陶板
☆

・軽 量大型絵 付 け陶板
・軽 量大皿

・軽 量 耐熱 鍋

2種 2点
2種4点
3種 3点
1種 1点コ ン ロ量
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絵付 けについては京都府在住の陶芸家、

福 田 翔氏に依頼。本製 の支持脚 と組 み

合わせセンターテーブルとして使用出来る

仕様とした。
i軽 量大皿

上の製 品はロクロ成形の後、縁 の仕 上げに

手作り感覚の処理を行 い、蛸をモチーフとし
た染め付けを施した。また、下の方は同じく軽
量素地による台付きの四方皿と長角大皿で、
いずれも長径が500mmの 大型製 品で信 楽焼
の雰囲気を強調した。従来のこの種の製品は
重くて実用品としてはあまり普及せず に、飾り
皿等の用途 が主であった。しかし、この軽 量
素材 を使 用することによって、一般 家庭 でも
女性や高齢者 にも楽に取り扱えるようになり、
業務用にも広く受け入れられるものである。今
後の課題 は、素地のコスト削減 とこの素地の

強度と適合する釉薬の開発である。

前回に続いて軽量耐熱鍋の開発を行つた。

今年度 は、より耐熱性 の向上を図るべ く、素

地の調整を行つた結果、下記の調合 によって

目標とするデータを得ることが出来た。
□調合例

ペタライト       40
コ‐ジライト      10
本 山木節      25
ス‐パーボンド    8
中空樹脂粉末     2
F,Aバ ル ー ン      15
LiC0          2

全収縮率

吸水率

嵩比重

熱膨張率
B軽量耐熱コンロ

8.3%
22.8%
1.050/O
O.190/O

これ は、上の耐熱素地を使 い熱源 にハ ログン
ヒータを使 用 した卓 上 コンロの試 作 提 案 で

す。

Oパリアフリー対応製品
高齢化社 会 の到 来 によつて、陶製 の生活 用
品にあつても従来の生産指 向を転換し、老若
男女はもとよリハンディを持った人にも健常者
とともに楽 しむことが出来る製 品の開発 が求
められてきています。

今年度は屋外で車椅子に乗つたままでもガー

デニングを楽しむことが可能な陶製テーブル

とその関連アイテムの開発を行つた。
試作品

ロガエデンプランター

これは直径約6 0cmの 陶製プランターを高さ
約 7 0cmの ところに設置し、車椅子 に乗つたま
まで草花の植 え付 けや手入れが出来るように
した製品です。福祉施設や老人ホームでの
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1種 1点

1種 1点

1種 1点

ンプランター・ガー
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園芸療法にも活用 出来るものです。

この製 品 は、中に 小 型 のプランター を設 置
し、ガーデ ニングを楽しみながらお 茶も飲 める

仕様 となつています。
・噴水テーブル

こちらも、中のユニットを噴水として楽しめるよ
うに組み換えたものです。いずれも脚部のデ
ザインは共通となり、車椅子でも間近に入れ
るよう最小 限の直径 (太 さ)イこしています。
O環境対応型陶製品

前記の高齢化 問題とともに、現在は乗境に配
慮した製 品開発の必要性も強く求められる社
会状勢となってきています。このため、陶器業
界においても資源の再利用や省エネルギー

等に結びつけながらの製 品開発がますます
重要な課題となってきています。

これらの陶酒瓶は廃 碍子を原料として活用
し、99蘇 ジサイクル化が可能となりました。地
ビールや 地酒蔵元への提案製 品として開発
したものです。元の原料の焼成温度よリモ)15
0～ 200℃ 低い H50℃ で焼結します。

布する長石原料アプライト
とアルミのリサイクル 時に発生する残灰 (ア ル
ミドロス)を 利用した無機発泡タイルの試作を
行った。この開発はアルミスラッジの処理を課
題とする企業と信 楽産アプライトの有効活用
を図る課題を持つ信 楽窯業技術試 験場との
共同研究として実施いたしました。     

°

(製 造特許共 同出願 )

試 作

トル

酒 瓶 (ボ トル )

・軽量発泡断熱タイル
4種 14点
サ ンプル 試 作
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O陶製照明具の製品開発

信楽焼の大物成形技術を活かした傘立て等
に変わる新商品の開発を 目指して、ガーデニ

ングにもマッチする照 明具の提案を行った。
今回提案した照明具の光源は一般 的な電源
を使用するものではなく、昔から灯籠のあかり
として利用されていたローツクを使いました。
最近ではローノクも長時間持続するタイプの

ものが作られるようになって、価格も安くなっ
てきています。この照 明具は電源 工事の必要
もなく、必要な時に好きな場所にセッテイング
することが 出来て、気軽 にローツクの幻想 的
なあかりの魅力にひたれることが可能となって
います。また、照明具本体も傘立て並の価格
で提供することが可能です。
試作品

明具シリーズ ( 燈)2L点

口陶照 明具

これらの4種 については傘立てサィズの大き
さで仰面のスリントや笠の下から漏れるあかり
を楽しめるもので、ガーデニングの演 出や 玄
関周りなどでの使用を想定してぃます。

サイズ～500h× 250mm φ
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このタイプの 照 明具 は庭 木 や 壁 などに 吊し

て、スリットか ら漏れ るあかりを楽しむことが 出

来るものです。また、昼 間でもガーデニングの

アクセントとして違 和感 のない 釉薬を使 用しま

した。

サイズ～300mm φ

こちらのものは の 柔らかい 土 に差し込んで

簡単に設営が出来、どんな空間にでも合わせ
て様々な組み合わせ に対応させることが出来
るものです。

サイズ～400h× 100mm φ

これは陶器で表現 出来る自由なフォルムや
表情の柔らかさを生かした、ォブジェとしても
楽しめるものです。

サイズ～400hX 150mm φ

足 元を照らすアプ ロー チ 灯です。サィドか ら
漏れるあかりも変化が楽しめるものです。

サイズ～400h× 250mm φ
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■次 世 代 対 応 陶 製 品 '99求評 会
これ らの試作品について、(財 )陶 芸の森 。

産業展示館 にて約 一ヶ月 間、産地業界及 び
一般来場者を対象 に展示発表を行つた。また
この展示期 間 中に現地会場 において、次の

二人の専門家をお招きし、試作品に対する求

評会を開催した。
○ 日 時  平成 11年 8月 6日 (金 )

○場 所  (財 )陶 芸の森・産業展示館
○講 師
・剣持 和之氏

(仰 ミサワホームMウ ッド事業開発部主幹 )

・稲岡真理子氏

(ラ イフマネジメント研究所 所長 )

・神部 貴彦氏

(セ キスイデザインセンター  開発部長 )

☆

【講評要 旨】

陶酒瓶

神 ;環 境を取り上げた点が評価 出来る。質感
が面 白い。ジサイクル についての新しいネ
ーミングを考えると良い。

稲 ;ジ サイクルは今後支持される商品になる。
一回の試作でなく長期 にわたるストーリー

を考えるё

剣 ,実 用化 は可能。地ビールという切り回は

面 白く、将来の可能性は大きい。
軽量発泡タイル

神 ,こ の製 品は近い将来 (共 同開発企 業の

屋 台骨 となる商品に発展しそうだ。細か
い物性データなど必要条件をクリアーす
ることと、価格 についても検討してもらい
たい。

稲 ;社 会性のあるものが信楽から出ていく事
は良いことである。細部の試験を十分し
て欲しい。

剣 ;新 素材の広い用途への可能性が期待 出
来る。フイヤーネットを挟んだら強度も上
がると思う。また、型でレリーフを施すこと
も出来るのでは ?

耐熱土鍋

神 ,こ れまでの陶器 では重くて持てなかった
ものが扱 いやすい重量に収まることのメ
リットを強く発揮出来る製品に活かして欲
しい。器ものも良いがもっと他の分野にも
軽量の恩恵を。

稲 ;商 品としての実用レベル に近いものが出
来たのでは。これからは商品のバジエー
ションの展開に力を注いで欲しい。

剣 ;洋 風のスタイルのものも提案して欲しい。

軽量大皿

神 ,こ の試作品については完成されていると

思う。

稲 ;少 し中途半端な重さかと感 じる。もつと軽

くならないのでしょうか ?

剣 ;積 み重なったときの荷重が気 になる。何

枚ぐらいまでいけるのか検証して欲しい。

軽量大型陶板

神 ;絵 柄 を一般 向けにデザインすれ ば家具
店などでも販売が出来ると思う。

剣 ;こ うした大きなテーブル 以外 にもいろい
ろ応用範囲があると思う。

稲 ;床 材 とかキッチンテーブル としてパイ生
地を伸 ばしたりするのにも良いのでは。

ガーデンプランター

神 ,車 椅子の人にとってはす ばらしい提案で

ある。施設などにはもつてこいである。
剣 ;システムの可変性 が面 白く、市場性 があ

ると思う。

稲 ;安 全性 が気 になる。円形だけでなくバ リ
エーションの展開も必要。

陶照明具

神 ;ロ ーツクを光源 としたあかりはストレス社
会の癒 しグッズとして需用があると思う。
今、若者の間でちよつとしたブームとなっ

ている。

剣 ;手 作りの面 白さも良いが、量産の効率な
ども考えて欲しい。

稲 ;エ クステリアとして提案されているが、テ
ーブル の上などインテリア用 とした方 が

売れるのでは ?

然
ト

神 ,今 日の社会背景を踏まえて製 品開発 を
されていることに感銘を受けました。社会
全体が何のために存在しているのかとい

うこと、次の時代 にとって何が必要なのか
ということを常 に念頭 に置 いて研 究を推
進していって欲しいと思います。
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剣 ;産 地の業界の方は真剣 に且つスピーデ

ィー に、これ らの技術を利用 して新商品
の開挙を進めていってもらいたい。
今 日ではリサイクル はあたりまえの時代
であるが、いつそう付加価値の高い製 品
の開発を期待します。

稲 ,製 品と商品は違うことを理解して欲 しい。
試作品のため商品になり切れていないも
のが多いが、今 後 はこのところも考慮 し
ていつて欲しい。
キーワードとなっているところをもつと噛
み砕 いて、どういうところが“ゆとり"な の

か具体的に明確 にアピールすることも必

要である。

機能性や社会性及び情緒性などを、どう
うまくマッチングさせていくかが課題 であ
る。

各講師の方からの求評を伺った後、会場を
移して、技術的見地から試験場担当者によ
る技術講習会を開催した。

■展 示 会 アンケ ー トの 実 施 概 要
信楽陶器祭の開催期 間3日 間を含み、約一

ヶ月半の長期にわたり展示発表を行つた。
○展示期間   7月 23日 ～ 9月 12日
○総入場者数  約 30,000人

(陶器祭期間中～7,279人 を含む )

また、陶器祭 の開催 中の3日 間には757人
の方からアンケートの協力を得ることが出来
ましたので、その概要を報告いたします。
1.回答者の男女比

男性～369人  女性～388人
2.回 答者の年齢

20代 以下    26人
20代以上    121人
30  〃        98人
40  〃       145人

60  〃

3.回 答者 の住居 地

148ノ(

無  職 87ノ粍

6.印 象

普通     128人
良くなかった   1人

7.作 品別得票順位
・ガーデンテーブル
・軽量大型陶板
・軽量大皿
。軽量発泡タイル
・リサイクル陶酒瓶

これらの上位 5点 1こ 得票が集 中した。そして
全出展物 におよぶ、240件もの貴重なコメン

トを頂戴した。軽量とリサイクル に関するもの
に約 60件 と集 中しましたが、次 にその一部
をご紹介いたします。

コメント
・持つてみて軽いことに大変驚いた。これまで
抱いていた、陶器 に対するイメージが覆され
た。

・軽いことは大変なメリットである。一 日も早く
商品化 していただき手ごろな価 格 で買える
大衆商品として市場に出してもらいたい。

・陶器 のリサイクル という発想 は新鮮 であり、
信楽でも上が不足していると聞いているので
大変結構なことと思います。

。マンションには重 量の点 で普通 のレンガや
タイルは使 い 1■ くいが、軽い素材のものがあ
るとベラングや屋 上にも置けてガーデニング
を楽しむことが出来ます。

・老人ホーム等では園芸療法も取り入れ られ
ているのでこの提案 は大変良いと思います。
ハーブのそばでティータィムが楽しめます。

・陶行燈はこれから欲しいと思つていたものの
一つです。室 内向けにアロマキャンドル と併
用出来るようなものが欲しい。

・他の産地では見られない取り組み に信 楽の

意気込みを感じます。新しい虐、吹が感じられ
ます。

・陶によって心や身体が癒されたり、いたわら
れたり、すごく人に優 しい陶器だと感心しま
した。

※次世代姑応陶製品'99ア ンケートより抜粋

5.回 答者 の職 業

自営業

公務 員

76人
66人

様賀県 〃

信楽町 〃

その他 〃

回答者の居住態

165人
110人
98人

4

マンション

アパ ー ト他

98メ、

48人
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●回答者の居住地域 J性別および年代別
牢府   ～ ア9 2θ ～  3θ～  イ0～  50～

信楽町     男    3   8
10
7

16

24
44
4
8

8

12

7

8

17

32
7

7

10

9

15

19

30
47

5

10

13

9

20

15

59
60
19

24

19         61
3        49
38        90
9        75
43        173
23       211
10        45
3         53

滋賀県カ

ガ華

その池

女
男
女
男
女
男
女

舅
=台

肝   6   43  39  60  111  110   369
女デ含討   20   78   59   86  103  38   388
卒rtr//蚤哉  26  121  98  145  219  148   757

●回答者の居住別
一戸建 砂 ション ア′f―卜 そのを  缶識

●回答者の職業別
会頒  β営業  /4t務員  =癖   学生  フクーター 無職  その辺  合計

男   165  53   39   0   12   5   75   18   367
メ
`      98      23      27      178      18       4       12      26      386

ロー戸建 霞マンション ロアパート 口その他

日会社員  題自営業  □公務員  口主婦  爾学生  Bフ リーター  題無職   口その他

10X     20%     30X     40%     50X     80X      70%      80%      90X     100%

●回答者の広報別
ごごrf栄て スから 紫声狭  新蘭  そのた  缶識

ジヨ      228      42       29       22       47      368

囲ここに来て   田大から   回案内状   日新聞   雷その他

178 87
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0試作品の年代別
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多孔質陶器による水質浄化資材の研究

(大戸川ダム堆積上の有効利用)

高井隆三1 ,H澄一司2 中島孝3 神部千夏4

Ryuzou Takai  Kazushi Kawasumi   Takashi Nakajima  Chika Kanbe

要旨 風化花筒岩 (ア プライト)を 主成分とする大戸川ダム堆積土を主原料として各種多孔質陶器を試

作し、その水質浄化機能を検討した。その結果、堆積土・石灰系および堆積土・ダライ粉系多孔質陶器は

リンや窒素の化学的除去機能を有することがわかり、またす部の多孔質陶器に多くの生物膜が付着する

ことも明らかになつた。しかしどのような性質の陶器にもつとも多くの生物が付着するかということに

ついては今後の課題となつた。

1.は じめに 2。 原料

平成 9年度より滋賀県単年度事業「多孔質陶器による水

質浄化機能の研究」を開始 した。一方、平成 10年度から

は、近畿地方建設局大戸川ダムエ事事務所の依頼により

「大戸川ダム堆積土活用化調査」を開始 した。大戸川は滋

賀県甲賀郡信楽町に源を発 し、大津市で瀬田川に合流する。

現在建設省が中流に多目的ダムを建設中であ り、運用開始

後には上流部において堆積上の浚渫が必要となる。この堆

積上の有効利用を図るため、初年度においては信楽陶器工

業協同組合、信楽町、建設省、信楽窯業技術試験場の協力

体制のもとに堆積上の性質を明らかにし、一般陶器原料ヘ

の利用化を図り食器等の試作を行つた。

平成 11年度においては「多孔質陶器による水質浄化機

能の研究」と「大戸川ダム堆積土活用イヒ調査」を一本化 し

た形において、上記 4者の協力体制のもとに大戸川ダム堆

積上を主原料とする多孔質陶器を水質浄化資材 として活

用化する研究を実施 した。

水質浄化の方法としては、堆積土に石灰や鉄を添加する

ことにより水中のリンや窒素を固定化する化学的除去と、

多孔質陶器をバイオリアクター担体として機能させ、微生

物の繁殖により水を浄化する生物的除去を検討 した。生物

的除去機能の測定は建設省近畿技術事務所が担当した。

1滋
賀県工業技術総合センター 信楽窯業技術試験場 主任専門員

2滋
賀県工業技術総合センター 信楽窯業技術試験場 研究開発係

B滋
賀県工業技術総合センター 信楽窯業技術試験場 研究開発係

1信
楽陶器工業協同組合 研究員

2-1 大戸川堆積上の採取場所

① 信楽町 牧 下山 (大戸川の支流に当る下山川砂

防ダム。最も上流である。)

② 信楽町 黄瀬 黄瀬橋  (堆積土浚渫予定地点に

近い。①と③の中間点。)

③ 信楽町 黄瀬 一本松  (貯砂ダム建設予定地に

近い。平成 10年度の採取地点と同じ場所。)

2-2 堆積上の鉱物組成

堆積上の鉱物組成は石英、長石を主成分とし、基本的

には信楽町産の風化花南岩 (ア プライ ト)と 同じである。

Shimoyana

Kinose― bashi

Q

F

K QQ

Ipponmatsu
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Fig。 1堆積上の回折プロフアイル



2-3 堆積上の節分析

採取 した堆積上の飾分析結果は (Fig。 2 Fig。 3)の通

りである。堆積土とは言いながら実際のところは川砂の

粒径である。いずれも 297～ 5660μ mの範囲に集中してい

る。また、中間粒子が少ない傾向も見られる。

μ m

297以下

297～ 1410

1410～2830

2830～ 5660

5660以上

乾式舗

20     40

Fig。 2

0 60     80%
μ m

297以下

297～ 1410

1410-2830

2830～ 5660

5660以上

Table l 堆積土以外の原料

200

湿式飾

Fig。 3

60%40

砕

酔

回下山

■黄瀬橋

ロ ー

四

1国
下山  |

1呂
_奎栗昌

焼失材 大鋸屑 杉金製材製材所の大鋸屑

フリット焼結助材 帥日陶産業低火度焼成用釉薬原料M-802

フライア ッシュ 僻四電産業四国電力の火力発電所から排出された石炭灰

グライ粉 蜘大谷重化工業鉄工所の旋盤のキリコ 1000μ m以上

タテボシ貝殻 琵琶湖堅田漁港イシガイ科の淡水貝の殻
吸着材

LP-300石 灰 棚近江鉱業滋賀県伊吹町産の炭酸カルシウム

本山木節木節粘上 愛陶工愛知県産カオリナイ ト系水簸粘土

蛙 目粘土 三郷山蛙 目 三郷山鉱山信楽町産粘土

珪砂残土 帥東邦窯業三重県産蛙目を珪砂採取のため水洗後廃棄された土

ベントナイ トB Super Bond 帥豊順洋行米国ワイオ ミング州産モンモ リロナイ ト系粘土
可塑性

付与材

ニュー穂高ベントナイ トA 棚豊順洋行群馬県産モンモリロナイ ト系粘土
碍 子骨 材 僻新陶産業使用済み碍子の粉砕・分級品(0.5～ 1.O mll)碍子セルベ ン

品 名 製造又は販売元備考

2-4 堆積土以外の原料

堆積土以外には (Table l)の原料を使用 した。廃棄物

を積極的に利用 し、また国内産原料については運送費を考

慮 し県内産または近県産のものを用いるようにした。

3.化学的除去試験方法

3-1 調合と検査用品

化学的除去試験のため (Table 2)の系で調合を実施し

た。堆積土は一本松採取のものをロールクラッシャ粉砕後

舗に通 した。平均粒径は 316μ mで ある。調合比について

はグラフを参照されたい。

Table 2 大戸川水質浄化材試験の調合表

-72-

ベントナイトA堆積± 316μ n グライ粉

堆積± 316μ 巴 タテポシ貝殻 ベントナイ トA

堆積± 316μ m 石灰 ベントナイ トA

系



3-2 試料の作成方法

原料乾粉の合計が lkgに なるように秤量し、自作の転

動造粒装置によつて水を噴霧 しながら顆粒を作 り、重さ

80g、 長さ 100 mm× I邑 20 11ullの 板状の試験片を金型により

油圧プレス成形 した。試験片を乾燥後、各 (Fig。 )の グ

ラフに示す温度で焼成 し、簡易水質試験および気孔率、

曲げ強さ等の物性測定の試料とした。

3-3 簡易水質検査方法

リン及び窒素の吸着量は、20◇C、 10pp融 のリン酸溶液、

アンモニウム溶液 200ccを 用意し、4760～ 1000μ 阻粒径に

粉砕 した試料 4gを 浸漬させ、1時間～1週間後 (実験前

期 24h。 48h.168h 実験後期 3h.6h.24h)の 除去率を簡

易水質試験用具
5に より求めた。なお、原料および焼成品

に含まれる鉱物は、X線回折6に より同定 した。

4。 化学的除去試験結果

4-1 石灰の添加とリンの除去性能

周知の通 り石灰石 (炭酸カルシウム)を焼成すると生石

灰 (酸化カルシウム)と 成 り、生石灰に水を加えると消石

灰 (水酸化カルシウム)と成る。また、水中に解けている

リン酸は消石灰と結合 し、ある種のリン酸カルシウムに固

定化される。この原理を利用し、大戸川堆積土粉砕物に石

灰および可塑材としてベントナイ トを加え、成形、焼成後、

リンの除去性能を測定 した。石英・長石に少量の石灰を添

加 して焼成すると、ガラスができることが古くから知られ

ている。陶磁器用の石灰釉も同じものである。しかし石

英・長石に大量の石灰を加えると液相ができなくなり、多

孔質の焼成体となることが三成分系状態図などで知 られ

ている。本試験の焼成体は意図的に作 られた溶け損ないの

石灰釉のような多孔質陶器である。なお、焼成体を X線回

折で分析 したところ Caを含む鉱物としては石灰のほかに

灰長石が見られた。

5仰共立理化製パックテストw州〔P04モ リブデン青法および

WttK‐NH4

6仰 リガク製自動高出力 X線回折装置 RINT 2500-V

石灰30%添加 時間経過とリン除去性能

75

65

55

O 100 150 200h

Fig。 4

(Fig。 4)に示すように、石灰を添加 した堆積土焼成体

はリンを除去する性能を持つ。当初は 19pplnだ った水中の

リンは時間の経過とともに減少する傾向にある。950°Cで

焼成 したものの性能が高 く、石灰の添加率が 30%の 時は、

一週間後の除去率が 40%程度である。

折ホ`シ
貝殻45%焼成温度とリン除去性能

95

7.5

5.5

600      700      800      900     1000qc

Fig.5

石灰の代わ りにタテポシの貝殻を粉砕 し、1000μ 皿の舗

に通 したものを添加 し、リンの除去性能を調べた。当初は

ロールクラッシャによる貝殻粉砕を試みたが、タテボシは

相当な靭性を有 し、ロールによつては粉末状にならず、手

間が掛かるバ ッチ式のスタンプミルによ り粉砕 した。

(Fig。 5)に 示す通 り、750°Cで焼成 した試験片によるリン

除去性能は 40%程度であ り石灰とほぼ同等である。
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石灰30%焼成温度とpH 1100℃焼成 石灰添加率とリン除去性能
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石灰40%焼成温度 とpH
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Fig.7

堆積上に石灰やタテポシ貝殻を添加 し、焼成 した試験片

がリンの除去性能を有することが確認できた6し かしそこ

には落とし穴がある。(Fig。 6 Fig.7)に 示すように、焼

成温度が 700℃～900°Cの範囲では溶液の pH力 1`0～ 11と

なり、法令に定められた水質基準 8.6以下を大きく超えて

しまう点に問題がある。そこで焼成温度を 1100°Cに上げ、

石灰の添加率をさらに高めた試験を実施 した。(Pig.8)1こ

示す通 り、石灰の添加率を高めると、リンの除去性能は対

数グラフでなければ表示できない水準で向上する。だが石

灰の添加率が高い調合は、焼結が不十分であると生石灰が

消石灰に消化する際の膨張により焼成体が崩壊 して しま

うため焼成管理が困難である点に間題がある。

Fig.8

4-2 石灰の添加と窒素の除去性能

石灰の添加と一週間後の窒素量の関係についてもあわ

せて試験 した。(Fig.O Fig。 10)に 示すように消石灰が増

えるにしたがい、もともとは 10pp阻 だつた窒素が減少する

傾向にある。これは水に溶けていたアンモニア態窒素イオ

ンがカルシウムイオンと置換され、アンモニアガスとして

空中に放出されたためであると推測される。液をフイルタ

_7に よりろ過 した後の窒素量も、(FigoH Fig。 12)に 示

すように、ろ過前とさほど変わらない。焼成温度が 850°C

のときに窒素がさほど減らない理由については明確な答

えは出せない。

石灰添加率と窒素除去性能

800

ppm

4

0

25 30 35      40     45      50%

Fig.9

7 ADVANTEC帥 製ディスポーザブルフィルターユニットDISMIC―

0.8μ ■

-74-

50     55     60     65

ゝ

-4-24h

-48h‐―▲‐‐‐168h

-4-24h

― -48h
‐―▲・・‐168h

▲＼

ヽ

ⅢⅢヽ
・

く・ 、
＼ ・・ 、

―― ―……気
ヽ

ⅢⅢ、   ＼

一<>-24h

― -48h
‐‐‐▲‐‐‐168h

ヽ
＼

ヽ

＼
ヽ
ヽ

ヽ

▲

″

´
″

ヽ
＼

ヽ
ヽ

ヽ
＼

ヽ
＼

‐ ―

☆
―

‐― ― ‐
―

 
―

―

-4-750° C

-850qc―・▲・… 950qc



ppm

4

焼成温度と窒素除去性能

2

0

700 800

Fig。 10

ppm  
石灰添加率と窒素除去性能(ろ過後)

2

0

25 30     35     40     45

Fig。 11

焼成温度と窒素除去性能(ろ過後 )

6

4

2

4-3 ダライ粉の添加とリンの除去性能

堆積土にグライ粉とベントナイ トを混ぜ成形後、酸化を

防ぐため窒素雰囲気中で焼成 し、試験片によリリンの除去

性能を試験 した。水に溶けているリン酸イオンをリン酸鉄

に変え、安定させることがねらいである。(Fig。 13)に 示

す通 り、グライ粉の添加率が高 くなるほどリンは減 り、ま

た (Fig。 14)の通 り時間が経過するほどリンは減る。ダラ

イ粉添加の効果はあると考えてよい。ただしグライ粉を添

加 した堆積土は適正な温度より少 しでも高温で焼成する

と溶融する。大量の石灰を添加 した多孔質陶器同様、焼成

管理が困難であるという欠点を有する。

1100℃焼成 ダライ粉添加率とリン除去性能

0 10 20     30

Fig。 13
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5.生物的除去試験

5-1 試験条件および基本的物性

化学的除去試験とは考え方を変え、生物的除去試験用の

多孔質陶器試験体を作成 した。本研究は大量に消費される

水質浄化用の土木資材の試作を目的とするため、単純かつ

安価な調合であることを重視 し、生体親和性等については

さほど考慮しなかつた。試料の成形方法、焼成温度、調合、

基本的物性を (Table 4 Table 5 Table 6)に 示す。

Table 3 成形方法および焼成温度

Table 4 生物的除去試験に用いた試験体の調合

Table 5 生物的除去試験に用いた試験体の基本的物性

40001wxの 自色光を 1日 16時間照射 し、8時間は暗室とな

るようにした。16日 目に多孔質陶器試験体の上面のみを

歯ブラシでこすり250mと の純水で洗浄し生物膜を剥離し、

この洗浄液 lm k財 を試験液とした。有機物量は剥離された

生物膜を有機性浮遊物質 (VSS)と して測定 した。

5-2-l pH試 験方法

純水 1靭に試験体を浸漬し3日 後の液のpHを測定した。  5-3 有機物質量とクロロフィル a付着量

(Fig。 15)に 示す通り、有機物質量もクロロフィル a

5-2-2 生物膜付着試験方法             付着量も「堆積土+釉薬」の調合による多孔質陶器の性能

50k材 の純水に活性汚泥を加え、CODが 10皿g/協 になる   が高く、次いで「堆積土キ木節粘土」の性能が高かつた。

ように調整し試験水とした。底が浅い複数の箱型容器に各  同じ堆積土を主原料しながら、生物膜が付着しやすい多孔

試験体と試験水 4.5(帝および植物プランクトン液 10mlを   質陶器と、そうでない多孔質陶器の違いが歴然とする結果

加え環境試験室に設置した。試験室は 25°Cに保ち、     であつた。有機物質量とクロロフィルaの付着量はR二乗
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5-2 評価試験方法

重量法により気孔率、吸水率を測定 し、曲げ強さにつ

いては」IS A亜 5209に 準拠 した。生物膜の試験は建設省近

畿土木事務所が実施 した。

1250半湿式プレス堆積土+碍子

1250半湿式プレス碍子粉末

1250半湿式プレス堆積上十木節

1250堆積土を鞘鉢に詰め焼成上単味

1200半湿式プレス堆積土キ大鋸屑

850半湿式プレス堆積土+フライアッシュ

1200半湿式プレス堆積土+釉薬

Oc
成形方法名称

104545堆積土 子

1090碍子粉末

1090堆積上十木節

5050堆積上単味

10301060堆積上十大鋸屑

10401040堆積土十フライアッシュ

0。 52277堆積上十釉薬

281

μ 皿

813

μ 皿

1422

μm

2830

μⅢ>

2830

1410

μ lll名称

CMC

大

鋸

屑

６ａ
釉

薬

フリット
フライ

アッシュ

木節

粘土

珪砂

残土

へSン
ト

ナイト

A

碍子

0.5

1

mm

堆積土

104.901.5719,2830。 18粗185136× 156Xll
27,981.7413.5823.64粗232160× 145× 19堆積上十木節

47.811.8313.3524.48中306175× 175× 18堆積土単味

15,071.5822.弱35.43細256160× 160× 17堆積上十大鋸屑

19.061.5921.6734.45粗256160× 160× 16堆積土■フライアッシュ

38.982.204.8310.61糸田24055× 154× 15堆積上十釉薬

59,391.6318.2629.79中250158X158× 11堆積土キ碍子

曲げ強さ MPaかさ比重吸水率%見掛け気孔率%粗 さ立体表面積 cⅢ
2

形状 mm名称
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値が 0.81と なる比較的高い相関関係を示した。

生物1莫付着量

03

Fig。 15

5-4 pHと 生物膜付着量

(Fig.16 Fig.17)に 示す通 りpHと 生物膜付着量には

明確な相関がない。なお生物膜付着量が多かつた「堆積土

十釉薬」および「堆積上十木節粘土」の pHは 7前後である。

pHと有機物質量

65 7     7.5     8     85

Fig。 16

pHとクロロフィルa付着量

9

02

5-5 見掛け気孔率と生物膜付着量

(Fig.18 Fig。 19)に 示す通り、見掛け気孔率と生物膜

付着量の間にもさほど明確な相関は見られない。しかし見

掛け気孔率が低い「堆積土+界由薬」および「堆積土キ木節粘

土」の有機物付着量が高かつた点は意外であつた。なお、

吸水率や焼成温度等と生物膜付着量の相関も求めたが、明

確な関係は見出すことができなかつた。

見掛け気孔率と有機物質量
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見掛け気孔率とクロロフィルa付着量
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Fig。 19

6。 考察

6-1 化学的除去に関する考察

・  堆積上に石灰を添加 し焼成 した多孔質陶器はリン

の除去性能を有する。しかし焼成温度が 700～ 900°C

程度の場合には、水の pHが 10以上となり、法令で
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定められた水質基準を上回る。焼成温度は 1100°C以

上が望ましい。

大量の石灰を添加 した 1100°C焼成試験体のリン除

去性能は非常に高い。しかし大量の石灰を添加 した

調合は、焼結が不十分であると生石灰が消石灰に消

化する際の膨張によつて焼成体が崩壊 してしまう

ため焼成管理に注意する必要がある。

石灰の代わりにタテポシの貝殻を添加 した調合で

も石灰と同等のリン除去性能がある。タテポシ員殻

の利用は漁業にともなう廃棄物の利用という点に

おいては意味があるが、粉砕の手間のことを考慮す

ると得策ではない。

堆積上に石灰を加えた多孔質陶器は水中の窒素を

除去する性能をも有する。ただし、アンモニアガス

が大気中に放出される審念もある。

堆積土にグライ粉を添加 した多孔質陶器はリンの

除去性能を有する。しかし、グライ粉を添加 した多

孔質陶器は適正な温度より少しでも高い温度で焼

成すると窯の中で溶融してしまうため、焼成管理に

注意を要する。

6-2 生物的除去に関する考察

・  多孔質陶器には、さほど調合が異なつていなくても、

生物膜が付着 しやすいものと付着 しにくいものが

ある。

。  生物膜の付着性と pH、 見掛け気孔率、吸水率、焼成

温度との間にはさほど明確な相関は見られない。た

だし、生物膜がよく付着 した試験体 2点のみに着目

すると、pHが 7前後と中性に近 く、見掛け気孔率は

10～ 25%程度と比較的低めである。

7。 今後の課題

7-1 化学的除去の課題

・  リンおよび窒素の除去性能が高かつた堆積土・石灰

系および堆積土・グライ粉系多孔質陶器を大量に試

作 し、水路試験を実施することによりその有効性を

長期間にわたり確認する必要がある。

。  堆積土・石灰系および堆積土・グライ粉系多孔質陶

器は焼成管理が困難であるという欠点を有する。ト

ンネル窯等の量産用焼成炉に適合した調合を、きめ

細かく試験することが必要である。

水中の溶解性無機 リンを石灰や鉄によリリン酸カ

ルシウムやリン酸鉄にしても、これらの不溶解性リ

ン酸塩は嫌気環境下では溶解性無機リンに戻る。爆

気をしながら試験をすることも望ましい。

7-2 生物的除去の課題

。  今回の試験によっては、どのような多孔質陶器に多

くの生物膜が付着するかという基本的な問題が明

らかにならなかった。陶器表面の粒子の粗さや電位

など、研究すべき課題が残されている。

。  今回の調合においては釉薬や木節粘土といった、

lkg当 たり50円 以上の原料も使用 した。実際に水質

浄化資材を大量生産する場合には、lkg当 たり50

円以下の原料や近場で調達可能な廃棄物を多用す

べきである。

。  今回の試験体は半湿式油圧プレスにより1枚ずつ成

形 したが、量産においてはより生産効率が高い湿式

押出し成形が望ましい。
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陶磁器の再生技術に関する研究 (第二報)

―使用済みスタッド溶接用フエルールを主原料とする多孔質陶器の作成―

川澄一司
1

Kazushi Kawasunl

1 は じめに

スタッド溶接とは、金属の棒を金属の板に接合する際

に、アルミニウム電極が付けられた金属棒の一端を金属

板に押 し付け、棒の中ほどを溶接ガンに挟み、ガンの引

き金を操作することにより電磁力を発生させ棒に電気

を流し、電極からアークを発生させて棒を板に接合する

技術である。

スタッド溶接をする際には、アークが発生する棒の一

端にフェルール:と
呼ばれる耐火物製のシール ドリング

を取 り付ける。フェルールは溶鉄の流出防止、火花の飛

散防止等のために必要な消耗品であ り、溶接終了後は除

去する。スタッド溶接はビルディングの鉄骨に鉄筋を溶

接する際にひろく用いられてお り、使用済みフエルール

の量もかなりのものになる。

従来使用済みフエルールは瓦礫の類として埋め立て

処分されていた。しかし近年建設業界でも IS0 14001の

取得を目指す企業が増えてお り、また、公共工事におい

ても建設にともなう廃棄物を 1割未満にしようという動

きがある。そこで使用済みフエルールもゴミとして捨て

るわけには行かなくなり、関係業者から「使用済みフエ

ルールを陶器として再生することはできないか」という

要望が窯業試験場に寄せられている。そこで透水タイル

の製造技術 iiと
使用済み陶磁器の再生技術

iliを応用 し、

本研究を実施 した。

2 原料

主原料としての使用済みフェルールは滋賀県内にあ

るスタッド溶接用品の販売会社
iVか ら入手した。大きさ

や形は一定ではないが、直径 4c m程度のものが多い。

フェルール素地の化学分析値はマグネシアを多く含み、

耐熱衝撃性に優れたコーディライ トであることがわか

信楽窯業技術試験場 研究開発係

信楽窯業技術試験場 研究開発係

横井川正美
2

Masani Yokoigawa

る。使用済みフェルールの内側に溶着 した黒い物質はア

ークにより溶けたフェルール素地がガラス化 したもの

に火花の鉄が含まれたものである。

溶接終了後、フェルールは金槌で叩き割つて金属棒か

ら除去する。その際フェルールは容易に害」れる硬さでな

ければならず、また微塵に粉砕されても回収が困難にな

るため、こつんと叩 くと二つないし三つの破片になつて

割れるように作られている。これはフェルールを乾式プ

レス成形する際のプレス顆粒がうまく割れるような粒

度と密度に設計されていることと、生焼け気味に焼成さ

れているためである。この「害」れやすく、しかも微塵に

は粉砕されない」という特性を生かし、本研究において

は使用済みフェルールをロールクラッシャで乾式粉砕

後舗に通 し3360μ 以下の粗粒なシャモット骨材とした。

フェルール骨材を粘結する材料としては群馬県産ベ

ントナイ トV、 木節粘土n、 珪砂残土を使用した。ここで

いう珪砂残土とは古琵琶湖層に含まれる珪砂をガラス

原料として採掘業者
Vilか水洗したときに廃棄される粘上

である。ベントナイトに比べると粘結力は劣るが、使用

済みフェルールにベントナイ トを組み合わせるのはも

つたいないので、試作においては積極的に利用した。焼

結助材としては信楽産花商岩粉末Hiiお よび 1000μ 以下

の川砂丘を用いた。

3 試料の作成方法

試料は使用済みフエルール骨材 と粘結材等を重量パ

ーセントにより調合 した。調合作業は原料を自作の転動

造粒機の中で乾式混合 してから水を噴霧 し、粉を手で握

ったときに、掌の上で崩壊する程度の粘結性とした。

試験片は 80gの ITh上 を 100× 30 mmの金型に入れ 2ト

ンの圧力を加え半湿式プレス成形 した。自然乾燥ののち

電気炉
X酸

化雰囲気の 1250°Cで焼成 した。焼成曲線は

要 旨 ビルの建設などにおいて鉄筋を鉄骨に溶接する際にフェルールと呼ばれる耐火物が用いられ

ている。フェルールは使い捨てのため、現在建築業者等がその廃棄処分に苦慮している。そこで使用済

みフエルールを主原料とした多孔質陶器を試作し、その基本的な物性を試験した。
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80 1.8720

90 1.6310

904 1.6310 18.329.79

80 13.323.161.741010

1090 17.829.031.63

101080 11.119.851,79

木節粘土へ
゛
ントナイト川砂花闇岩フェルール調合 吸水率見かけ気孔率かさ比重珪砂残土

Table l原 料の調合比と基本物性

1000°Cま でが 1時間に 200°C、 1000°Cか ら 1250° Cま で

は 1時間に 100°Cで ある。最高温度を 30分保持 したの

ち、炉の中で自然放冷した。多 くの試料を作成 したが、

焼成性状が良好であつたものだけを Table lに 示す。

4 評価試験

Table lの 調合 1～ 4に 示された値を水中重量法によ

り沢1定 した。試料 5,6の かさ比重の値は試作品の体積を

定規で測つて求めた。いずれにしてもフェルール骨材の

添加率が 80パ ーセントの調合よりも 90パーセントの調

合のほうが多孔質軽量である。

5 試作

Table lの 5と 6の調合により原料を造粒 し、乾粉重

量の合計 lkgを 180× 180mmの金型に詰め 50ト ンの油

圧プレスれにより成形 し多孔質タイルを試作 した。焼成

曲線は 1000°Cま でが 1時間に 100°C、 1000°Cか ら

1250°Cま では 1時間に 50°Cである。最高温度を 30分保

持 した後、自然放冷した。

Table lの 5の調合はかさ比重が低 く良好な多孔質タ

イルとなつたが、乾燥強度が低 く窯詰め作業が困難なた

め珪砂残土を 20パーセントに増やし6の調合とした。

試作品の外見は使用済み碍子を骨材にした透水タイ

ルに似るが、コーディライ ト独特の灰褐色であ り、随所

にフェルールの内側に付着 した鉄が溶けて発泡 した暗

褐色の斑点が見られる。また、碍子を骨材とする透水タ

イルとは異な り釉薬を結合材としていないため、光沢の

ない、素焼きのような連続気孔を有するざらざらとした

表面となつている。

全収縮率は 12.2パ ーセントである。成形時の水分量が

少なく、骨材が粗粒であ り、またガラス化する成分をあ

まり含まないため収縮にともなう歪やねじれはほとん

どない。寸法精度が高い製品を作ることが可能であろう。

Fig.1 フェルール再生多孔質陶器表面性状 (部分等倍 )

6 今後の課題

6-1 鉄分の除去

本研究で一番問題となったことは、使用済みフェルー

ルの内側に溶着 したガラス中の鉄分が、フェルールを粉

砕 し成形 した後でも焼成中に強力な媒溶材として働き、

窯の中で試験片のその部分だけが最大で直径 8mm程度

に黒 く発泡し、場合によつては溶けた鉄が窯道具にへば

りついてしまうことであつた。しかしフェルールの粉砕

品に磁石を近づけると、鉄分が多い粒子だけを吸い付け

ることができる。実際に量産する場合には磁力による脱

鉄工程が必要になると思う。考え方を変えれば、磁石に

吸い付けることができないような細かい鉄粉は発泡の

原因にはならず、むしろ外見をおもしろくする効果があ

る。またく使用済みフェルールを用いた多孔質陶器を水

質浄化資材として活用する場合には鉄によるりんの除

去作用も期待できる。
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6-2 粉砕時の粉塵の除去

本試験においてはフェルールをロールクラッシャに

より乾式粉砕 したため、作業時に多くの粉塵が発生した。

量産にあたっては密閉型のインペラー粉砕が好ましい。

6-3 プレス顆粒の製造方法

試作にあたっては自作の転動造粒椎に原料を入れ、勘

に頼つて水を噴霧 したが、量産にあたっては造粒機の回

転速度、傾斜角、水分の噴霧量などの制御が必要となる。

6-4 生物膜付着性の測定

使用済みフエルールを用いた多孔質陶器をどのよう

に活用するか、ということを考えると、そもそもフェル

ール自体が生焼け気味の、曲げ強さの低い、耐磨耗性に

劣る素材であるため、使用済みフェルールを骨材にした

資材は人や車が乗る舗道用の透水タイルにはさほど向

いていない。むしろその連続気孔を生かした用途として、

水中の りんや窒素を生物的に除去する水質浄化資材な

どの用途が期待される。じつのところ現在、滋賀県内の

水産センター苗iにおいて一部の使用済みフェルールがそ

のままの形で魚の養殖設備の水質浄化に用いられ高い

効果を上げている。単なるフェルールの破片よりもレン

ガ状、プロック状に成形された再生陶器資材のほうが使

用箇所によっては維持管理が容易になるものと期待さ

れる。従来のコンクリー ト護岸と比べてどれほど多 くの

生物膜が付着するか試験をすることが望ましい。また、

植物が根を張ることが可能な屋上緑化資材としての用

途も調査することが望まれる。

6-5 諸物性の測定

必要に応 じ、曲げ強さ、耐磨耗性、耐衝撃性、耐凍害

性などの物性も試験する必要がある。

7 まとめ

とにかくも使用済みフェルールにより陶器を再生す

ることができた。しかし今後は技術的な問題より、制度

的、経営的な間題が重要になるはずである。すなわち

1.どのように使用済みフェルールを回収するか。

2.回収 したフェルールをだれが粉砕するか。

3。 フェルール粉末でだれが再生陶器を作るか。

4。 フェル下ル再生陶器をどのように流通させるか。

といつた課題である。今後は試験場による技術の改善に

加え、フェルールの製造業者、フェルールを使用 してい

る建設業者、工事の発注主体等の、場合によつては採算

を度外視した努力が必要になるであろう。
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アルミ残灰を使つた無機発泡材料の開発

横井川正美
* 

林 清隆
料 袖岡 毅志

料 田邊 幸雄
キ*

Masalni Yokoigawa,Kiyotaka Hayash,Tsuyoshi Sodeoka,Wukio Tanabe

要 旨 アルミユウムのリサイクルの際に発生するアルミ残灰は典型的な産業廃棄物であり、その再資源化はアルミ関

連産業の大きな課題となつている。本研究では、そのアルミ残灰と滋賀県南部で多量に産出するアプライ ト (珪長石)

を組み合わせることで均―な閉気孔が分布する軽量発泡素材が開発できたのその特性について報告する。

1 はじめに

近年、軽量で断熱性に富む素材に対するニーズは住宅

用建材などの分野で強 く、当所でもアプライ トを主体と

し、炭化珪素で発泡 させた素材について研究 した。 しか

しながら、炭化珪素が高価なことや素材の用途が不明確

なことから大きく普及 しなかった。
1)り

産業廃葉物で発泡剤 として利用できるものがあれば、

環境保全やコス ト面でも有利であるためと考え、注 目し

たのがアル ミ缶などリサイクル過程で生 じる残灰であ

る。これは共同研究者 らが有効利用の検討 されていた管

理型処分地の必要な典型的な産業廃棄物であり、含有す

る窒化アル ミニウムが水 との接触により、アンモニアガ

スを発生するなど扱いにくいものである。

ここでは、アル ミ残灰に含まれる窒化アル ミユウムを

発泡材 と利用 したアプライ トーアル ミ残灰系素材の特性

について検討 した。

2 実験方法

2.1 使用原料

アプライ トは畑長石を乾式粉砕 した新陶産業製 MK‐H

(50%径約 7μ m)、 アル ミ残灰は神戸製鋼所の無害化処

理済みのアル ミ残灰 (150 μ mア ンダー)を振動 ミルで

乾式粉砕 し、50%径 を約 10 μ mに したものを用いた。

なお、添加物には生タルク (ツ ブエクレー )、 およびベ

ン トナイ ト (豊順洋行の穂高)を使用 した。それぞれの

化学分析値 (生 タルクは省略)を表 1に示す。なお、今

回使用 したアル ミ残灰の構成鉱物は Cortndur4と Spinel

であり、窒化アル ミは少量にため、

検出しなかった。

表刊.使用原料の化学分析値

Si02 A1203 Fe203 Ti02 CaO MgO K20 Na20 1gloss

アフ
°
ライト 77.3

アルミ残灰  1.5

へ'ントナイト69.3

12,8  0.15  0.03 0.40 0.00  463 356 0.51

883   0,7            69

134  2.28  0.16 2.77 2.30 0.73 159 6.95

アルミ残灰中の他成分  AIN:2.5 metal― Al:0.06

2.2 調合割合

表 2に示すように、調合範囲はアプライ ト40～ 80%、

アル ミ残灰 20～ 60%と し、生タルクとベン トナイ トは

アプライ トと置換 した。なお、ベン トナイ トを含まない

組成については生強度を持たせるために、アラビアゴム

を 2%添加 してある。

表2,調合割合

⑥

アプライ ト

アル ミ残灰

ベン トナイ ト

生タルク

⑤④① ③②

４

　

６

70

20

10

0

⑦ ③ ⑨ ⑩ ① ⑫ ⑩ ⑭ ⑮

60

30

10

0

50

40

10

0

40

50

10

0

30

60

10

0

５

　

　

４

23 試験体作製方法

表 2に示す調合物 500gを 自動乳鉢で 10分間乾式混

合 した後、水を約 8%スプレーで力日え、100× 15mmの

金型に 20g入れて 30NIPaで プレス成形 した。なお、熱

伝導度の評価用の試験体にはφ 28mmの金型を使用 し

た。
*信

楽窯業技術試験場 料
ァルメタックス株式会社
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24 焼成方法

電気炉で1000℃ まで200℃ /h、 最高温度まで100℃ /h、

最高温度では30分保持 して炉冷 した。なお、焼成温度は

1250、 1275、 1300℃の3点 である。

2.5 物性試験方法

2.51 かさ比重、吸水率

かさ比重・吸水率は、曲げ強さ試験後の試料の両端を

切断 し、幅約40mlnに して測定 した。かさ比重は水中重量

法、吸水率は30分煮沸吸水率を採用 した。なお、試験体

が浮くのおもりをのせて測定 した。

2.5.2 曲げ強さ

島津製作所製オー トグラフAG-2000Aを用いた。測定条

件は、スパン30mm、 クロスヘ ッドスピー ド0.5nlm/minで

ある。

2.5.3 熱伝導率

京都電子工業い製迅速熱伝導率計Kemtherm QTM― D3を

使用した。

3 結果と考察

3.1 アルミ残灰―アプライト系のかさ比重

調合①～⑤の各焼成温度でのかさ比重を図 1に示す。

この図から、アルミ残灰を 20～ 50%の範囲で比重 1

以下の軽量素材が作製可能であることがわかる。また、

焼成温度を 1300℃ にすれば、その比重は約 0.5と さら

なる軽量化が可能である。

32 アルミ残灰―アプライト系の曲げ強さ

調合①～⑤の各焼成温度での曲げ強さを図 2に示す。

曲げ強さについては、かさ比重との本目関性が強く、か

さ比重が 1付近でほぼ 1はTaと なる。ただ、かさ比重

が 0.5ま で下げると曲げ強さは各Taを切るので用途は

限定される。

50

0

50     40     30

アルミ残灰の合有量(%)

図2.アルミ残灰―アプライト系の曲げ強さ

3,1 アルミ残灰―アプライト系の吸水率

調合①～⑤の各焼成温度での吸水率を表 1に示す。

アル ミ残灰の比率が高くなると、吸水率を持つ構造、

すなわち気孔が開放 されるが、アプライ トの多い組成で

は閉気孔になりやすい。これは、多孔材の骨格 となる部

分の焼結がアル ミ残灰が多いと甘 くなり、またアプライ

トの多い組成ではその部分はガラス化が進行 してお り、

その粘性により、気体が抜けにくいためと思われ る。

表 1.アルミ残灰―アプライト系の吸水率

アルミ残灰含有率  1250℃  1275℃  1300℃

（己
〓
）相
韻
咎
組

側
武
世
く

35

3

25

2

15

1

05

0

60

50

40

30

20

6.2

5。6

1.6

0,9

0,1

5。3

5.0

0.7

0.3

0.2

10.9

2.0

■2

0。9

0.5

50       40       30

アルミ残灰の含有量 (%)

20 33 アルミ残灰一アプライト系の熱伝導率

熱伝導率は、断熱建材など使用する場合には必要な物

性値であり、この系で 1250℃ と 1300℃ で焼成 したもの

熱伝導率を図 3に示す。なお、かさ比重 と熱伝導率との

関係については図 4に示す。

ヽ

＼

-12509C
-1275RC
-1300qc

-1250° C

-1275° C

-1300° C

図1.アルミ残灰―アプライト系のかさ比重
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図 3.アルミ残灰―アプライト系の熱伝導率
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図5.1250℃ におけるかさ比重 (添加物の影響 )
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図4.かさ比重と熱伝導率の関係

図 3、 図 4か ら明 らかにかさ比重 と熱伝導率の相関間

関係があ り、熱伝導率を下げるにはかさ比重の低下、す

なわち素材の気孔率を高めるのが効果的なことがわか

る。

3.2 ベントナイト、生タルク添加の影響

ベン トナイ トは可塑性付与 と発泡率向上、生タルク

はアプライ トとの共融による焼成温度の低下を目的に添

加 した。このような多孔質軽量セラミックスの物性で重

要なのは、かさ比重 と吸水率であり、熱伝導や曲げ強さ

についてはかさ比重 との強い相関性から推定できる。ま

た、吸水率についてはあまり変化がなかつたので割愛 し、

これ らの添力日効果についてはかさ比重のみ示すことにす

る。図 5に 1250℃ 、図 6に 1300℃ で焼成 したときの各

調合のかさ比重を示す。

図61300℃におけるかさ比重 (添加物の影響 )

ベン トナイ トやタル クの導入により、かさ比重は低

下傾向にある。特に、ベン トナイ ト置換 した組成のもの

は、1250℃ でもかな りかさ比重が低下してお り、可塑

性付与や生強度の向上など利点からもベン トナイ トは有

効である。

4 まとめ

アル ミユウムのリサイクルの際に生 じる残灰 と、県内

で大量に産出するアプライ トを組み合わせることによつ

て、均―な開気孔が分散 した多孔質軽量素材が開発でき

た。応用 としては、断熱性に富み、加工が容易なので建

築用資材分野、また軽量低吸水性なので浮揚材などへも

応用が可能である。廃棄物のリユース、資源の新用途開

発 とい う視点からも期待できる素材 となりそ うである。
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電磁波吸収材料 の開発

宮代雅夫
l   
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要旨 近年交通制御へのレーダー利用や通信手段として高周波の利用が広がっている。

またオフィス、医療施設、研究所などでは高速デジタル機器が導入され電磁ノイズに

よる誤動作が報告されるようになつてきた。これらに対処する一つの方法として電磁

波に対し吸収特性の良い (反射率・透過率の低い)建材や塗料の利用が考えられてい

る。本研究は傾斜性電波吸収特性を有するセラミンクスを用いて、広い周波数に苅心

し、かつ斜め入射にも有効な耐火性電磁波吸収材料の開発を試みた。

1 はじめに

本開発は立命館大学電気電子工学科北澤教授、脇野

額 教授 (村田製作所顧FHBlの指導のもとイこ、当場が

測定試料を作成し、富増氏 (大塚オーミ陶業株式会社

派遣立命館大学委託研修員)、 立命館大学院生および

学部生が測定を担当するかたちで進められている。

本報告では電磁波吸収材料についての考え方と、主

に当場が担当した試料作成とその測定結果、 及びシ

ミュレーションソフトについて記すD基礎になつた多

層構造体の吸販廷論解新や測定方法については概説に

とどめ、その詳細lこついては立命館大学の解析理論,

卒業論曳 学会発表論文を参照されたし、

2-1 電磁波の特性および電磁波吸収材料について

電磁波が真空中や空中から他の材料に入射するとそ

のエネルギーの一部はその界面で反射し、一部は内部

で減衰され、その一部は反対界面で入射方向今反射し、

二部劇□折して透過する。

これらのエネルギーは材料の比誘電率どr、 比透磁

率μr、 導電率σにより変化する。電波吸収体は物質

の電気的特性の損失項を利用して電磁波エネルギーを

熱ェネルギーに変えるもので、導電性電波吸収体、誘

I信楽窯業技術試験場 研究開発係
2信楽窯業技術試験場 研究開発係
9立命館大学 理工学部 教授
4株式会社 村田製作所 顧問
5大塚オーミ陶業株式会社

電性電波吸収体、磁性電波吸収体に大別できる。

a.誘 電性電波吸収体

電波が吸収体に照射されたとき、誘電分極の時間的

変化が、外部電解の変化に遅れて追従することによつ

て生じる誘電損失によつて熱弄ネルギに変換される。

b.導 電性電波吸収体

電波が吸収体に照射された場合、これに流れる伝導

電流によつて電波を吸収 (減衰)させる。

c,磁性電波吸収体

電波が吸収体に照射されたとき、磁性応答が、夕暗[

からの磁界の変化に遅れて追従することによつて生じ

る磁性損によつて吸収される。

2-2 電波吸収体の構造

この基本コンセプ トを有効に発生させるためには電

波吸収体の内部にできるだけ多くの電磁波を取り込む

必要がある。空気との電気的整合をとり、電磁波を物

質内部に透過し易いようにするさまざまな工夫がされ、

特許出願も数多く出されている。

下般に、電波吸収体は電波暗室に使用されるような

コーン型d動 のあるものから特定の周波数帯に対応

(共振型)した薄板状などがある。

本開発では建材を想定 し、傾斜セラミンク材料によ
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る石燃性で安価な広帯域対応平面型電波吸収体の開発

を目指し亀 翻 波数はデジタル通信 10GFIz～10∝Hz

のいわゆるイ波・ミ
リ波の領域で、吸収特性として 20db

を目標とし亀

本研究での平面型多層電波吸収材料の設計基本方針

は次のように定め亀

a.取 り逐み層 :真空 (空鋤
`こ

近い誘電率の 1/Jヽ さ

Vう 層により電磁波をできるだけ反射させることなく

取り込帆

b.吸収層 :取り込んだ電磁波エネルギーを徐々に増

加させた素材の損失要因 (誘電損失、導電糸 醐

により反射させることなく徐々に減衰させるざ

c.反射層 :底音Бまで進入した電磁波を透過させない

ように進入方向令反射させる。理論的には反射層で反

射された電磁波は再び吸収層で減衰しながら入射面に

到達し一部は反射波として戻つて出て行くが、入射面

令戻つてきたときには十分減衰しているようにする。

伝播空問

亀

力
レ
ペ

Jレ

反

射

層
∞

図1電波吸収壁模式図

マスキン

'労

辰

3.損失性セラミックス材料と傾斜性セラミックス

上記の基本モデル構造をセラミックスで構成するこ

とを考えた。取り込み層としては空気との整合をよく

するため比誘電率は空気の値 1に近い方が好ましく、

気肝L詐の大きい多孔質セラミンクスを用いる。

通常のセラミック材料の比誘電率は5前後であるが、

これらの素材を多孔質にすることにより誘電藩は小さ

くできる。これにはここ数年当場で開発を行つている

多孔質セラミック材利の模月が考えられる)。

表面に近い取り込み層の性能を向上するには、表面

から内吉呂に向かつて徐々に誘電率が傾斜的に増大する

ような傾斜性セラミックス材料の使用が考えられる。、

損失材科として炭素が使われることが多いが、その

濃度を傾斜的に増加させるために陶磁器業界で一般的

に行われている技法洲芯用できる。

a.燻 し瓦の技法を用いて、開気孔多孔体セラミック

を片面からefLし炭素を含浸させる。

b.炭素や有機質を含んだ多孔質セラミックス材料を

炭イ隆陶或したのち酸化焼成し、片面から徐々に炭素を

消失させ損失の傾斜化を計る。

以上の様な方法が考えられ、今回はa.の方法を用

い亀 b.の方法も取り得るが、特殊な窯が必要とな

るのでまだ下般的とはいえなし、

燻イヒ焼成について)

いぶしは燃料中の炭化水素が高温無酸素状態で分解

されガス状になり、それが熱せられたセラミックに接

触することにより遊離炭素膜を形成するものといわれ

ている。いぶし瓦の技法は日本独lt_与 もので、昔はだ

るま窯と呼ばれる小さな窯で焼かオ膊 炭を使って

国 ヒしていた。その後、日舒日40年の後半から50年に

力斗すてガスいぶし窯やいぶし瓦用 トンネル窯が開発さ

マスキン
'光

反

裏

面

導

体

反
射

板

表

面

電力

面反射

入 射

電波吸収壁
取  吸

込  収
層  層

棚  板 棚  板

図2-1多孔質陶板の片面燻化
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れ、現在はすべてこれらに変わっている。本開発では

協業組合人幡瑚 初め トンネル窯を用いて燻化焼成

を行った (図 2-1)。

このほ力ヽこも誘電率を傾斜させる方法には次のよう

なものがある。

a.比重差を利用して高比重・高損失物質 (磁鉄鉱、

イルメナイト、庚化畦翼り を泥漿中に沈降させる。

b,比重差を利用して低比重・低浪失物質 (種々の無

機中空体や有機中空体)私鋳込泥漿中に浮上せる。

c,aと bと を組み合わせる。

d.損失の異なるセラミック材料を複層給材し、プレ

ス汀胡娑する。

e.誘電率の異なるセラミック材料を抄紙法や抄造法

て朔謝香財 る。

これらの幾つ力斗こついても試験を行つたが、その結

果については次報以下で報告する。

4 測定方法と結果

4-1 電気定数の測定

各試料について高周波誘電特性 嵌訳 メーター

(10MHz)で測定し、さらにネットワークアナライザ

ー御崎 を使つた透過法によリマイクロ波 (10GHz)と こ

おける電気定数 (複素誘電率)を求め亀 傾斜特性を

確認するため、一部傾斜性試料については薄板状にス

ライスし、各層ごとの値を求め、この値でシミュレー

トした理論電波吸収量と実狽J値との比較を行つた 4)。

4-2 電波反射率 (吸収量)の測定

電磁波の吸収率を図に示す装置を用いて測定し亀

ホーン型放射アンテナで試料に向け電波を放射し、受

信アンテナで試料から反射された電波を受ける。両ア

ンテナはケーブルを介してNmAに接続されている。

銅板のみで零吸収状態の信号レベル値を測定、これ

00on ~~~~~~司 時

波射アンテす
ゝ

受信アンテナ

図 3反射測定装置

を参照値とし、試料を乗せた時の反射信号のレベル値

とを比較して、電波吸収体の性能を求めた。使用した

アンテナ系の測定範囲は 8～1%彬 であるが、中心波

長 1∝能 の値で特性の目安とし亀

この装置は電波の入劇埼・受信角を調整できるよう

になっており、垂直入射に近い 10度から60度まで、

5ないし10度刻みで測定した。しかし角度が大きくな

ると放射アンテナからの直接波が受信アンテナに入つ

てしまう現象 (ダイレクトカップサザ,つ が生じてし

まうため、動 分を除去する方法として、試料を

わず力引こ上下させて反射波を分離し、測定精度を向上

させる、電界ベクトル回転法による測定を行つている。

測定結果を以下に示す。

a.気孔率を変化させた時の誘電率の変化 lLCRlMHz

による測定) 信楽焼セッ器質粘土に中空樹脂粉末を

円増的イ勃Πえ気孔率を変化させた物の誘電率は気孔率

が増えるほど誘電率は低下した。図と表に示す。

見

か
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気
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率

比
誘

電
率

O/6 20

10

0

―●― 見かけ気孔率(%)

一観― 比誘■率(l MHzl

10 20

中空樹脂量 (重量%)

1,82,02.62,34,9比誘震鶉三(lMHz)

77.071.152,929,90.9見力ヽす気子L率∽

302010中空弟朝れ量le/Ol

金属反射編

測定陶 lF 60X

入射漫

半径 lm

←
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口,主な試料の電気定数測定結果

泡 ,主な試料の隠 メーター(lMHz)と 、

測定方法り違い (1酬レと 1∝能)による誘電率の値

にはそれほど大きな差はみられなかつたが、誘電浪失

の値は差が大きい。その理由は、損失,劇司波数依存性

が大きいこと、損失層の厚み分布がマイクロ波の波長

に近いため計測条件に対する依存性が高いことなどが

考えられる。いずれにしても、多孔質陶板を片面燻化

することにより電気的に傾斜化できることがわかつ亀

4-2 反射 (吸収)特性の測定結果

4-2-1 単層の測定結果

表 2の多孔質陶板の燻化前 (貯10)と 燻化後(rli)の

吸収特性を直接法 (入射角 10度と202‐lで比較し亀

それを図51か ら図5■ に示す。燻化前においては

ほとんど吸収されていないが、燻化後は明らかに吸収

特性が向上している。しかしながら周波数による差が

大きく、共振特性が現れているようにも見える。

図5-1.～図5望.に多孔質陶板 (貯■)の吸収特性を

5度から25度は直説法で、 30度から60度叫 ク

トル回転法により測定した。各角度について 1∝貶 1こ

おける値を、横軸にメ謝角をとリプロットしたものが

図5巧 である。

による電気定数の測定結果

5 多層電波吸収壁解析プログラムの開発

5-1,多層構造の等価回路と漸化関係式

多層 鰯 )電波吸収材の解析計算プログラムは以

下のような考えに基づいている。

導体板上に置かれた多層の損失性媒質からなる構造

体に任意方向から平面波が入射した場合の反射係数

(吸収量)の計算は、損失を考慮した終端短絡の多段

接続伝送線路に置き換えることができる。この等価分

布定数回路、および各線路接続部 (すなわち各境界耐

間の漸化関係式を用いて、多段接続伝送線路 (多層の

損失幽喫酔 の吸収特性が評価できる。

収
量

~15

吸

-20

-25

0 20 60 80

入nす角(Oeg)

0.00011,80フェライ ト板

0,0505.20六邁』晦励菟1
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QOGHzの個QMHzの個
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◆ ◆
~ 

◆
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表 3燻化多卍蜀陶板の吸収量測定結果
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5-2 解析シミュレーションソフトの作成

上記陣m銭に基づき、任意層数からなる驀脇波吸収

体のシミュレーションソフトの開発を行つ亀 演算速

度が速く、直感的な操作が可能なビジュアル環境の実

現という観点から、言語ソフトはDELPHI Ver,3 10bject

Pascal)を選択した 9,10)。 なお、このソフトはFortran

のように複素演算関数を持たないので、独自にライブ

ラリーを作成し亀

ソフトウェアの実行外観は図のとおりであり、数値

入力だけでなく、 トラックノミーによるアナログ入力も

可能にしている。ジアルタイムでグラフが変化するの

で、入カパラメータの変化がどのように特性に影響す

るか力半J断しやすい。

まとめ

1.斜め入射に対しての吸収特性評価手順がほぽ確立で

き亀

2.気孔率が大きしWま 助 電率イd/Jヽ さくなり、気孔率と

誘電率との関係式と一致した値がイ尋ら孝ヨンることが編

でき亀

3.開気孔多卍質セラミックスを片面から燻化すること

により電気的に傾斜した材料を作成でき亀

4。 これらを組み合わせて吸収特性を測定したところ

10馳z←18dbの吸収拗 ミ得られ亀

5.北澤貌授の多層構造吸収壁計算プログラムを基にシ

ミュレーションソフトを完成し、

これによるシミュレーション結果と某測データの比

較を行つたところかなりの整合性が見られ亀

6.複数層 (5層程度以上)等比級数的に誘電率を変化

させた多層構造にすると広い周波数範囲にわたって平

坦な特性の電波吸収体が実現できることがわかっ亀

今後の課題

1.今後はミ

'波
4∝虚 での測定を行う。

2,シミュレーションソフトにより材料設計を行う。

3,多孔質材料の選択を行い、燻化による炭素の入り

込みかたの進い (吸収量の自了うを明ら力ヽこして行く。

4.炭化焼成・酸化焼成の試料を作成り特性を確認する。

5.多孔質材料に高損失材料を含浸させ、それを燻化

することにより吸収能のより優れた

ノイ ブリッド型吸収材料の開発めd先

6.耐浸水性表面層の形成手法の開発。
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図 5-5 電磁波吸収壁シミュレーションソフ トの実行図
訪輔平

本開発は立命館大学北澤教室との共同開発であり、

当場はおも1こ試料提供を担当させてもらっ亀 解析を

行うには充分とは言えない試料にもかかわらず、測定

と理論解析をされた学生諸君の努力に敬意を表します。

また、ご多 1亡のところ快く燻化処理をしていただきま

した (渤 湘幡瓦製作所の皆様に謝意を表します。

参考文献

2)岩城智毛 試作電波吸収体の電波吸収量測定 立命館大学電

気電子工学科卒業論克 1999

3)宮増佳時也 大型陶版を用いた不燃性電波吸収建材の研究

平成 ll年電気関係学会関西支部連合大会議演論文集 G併

5)関 康鼈 電波吸収体と電波暗室 NMC,1985

6)川澄一司,中空樹脂紛末を利用した多7噴軽量陶器の研究

羽戎7年度信楽窯業謝験場報告 p1729,1995

7)官代也 軽量陶器の開発研究 平成 8年 1言楽窯業試験場報
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五北澤敏秀他,傾斜性 (多層)電磁波吸収材の解析
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電磁波遮蔽材料の特性評価に関する研究2

木村昌彦
↑

Masahiko Kimura

要 旨 情報端末機器等が高周波数化する中で、電磁ノイズ対策もその対応が急務となっている。ノイズ障

害を防止するための電磁波遮蔽の方法としては電磁シール ド材料を用いるのが一般的である。この電磁シー

ル ド材の性能評価を従来のlGHzよ り高い周波数帯域で行うことを試みた結果、篭波暗室内でのアンテナによ

る実規模の測定とテス トピースによる測定との相関が明らかになつた。

1ま えがき 3実 験

OA情報機器の高速化や携帯電話の普及、無線 LA
Nの導入等、電子機器の性能向上のため動作周波数が

ますます高くなつてきており、パソコンのクロックは

すでにlGHzに まで上がった。これはもはや電磁ノイズ

と同じ帯域であり、他の機器から見ればノイズそのも

のである。これが機器外部に漏れ出せば他に障害を及

ぼし、時には大きな事故につながる危険性を秘めてい

る。すでに電磁ノイズによる障害が多く発生 してお り、

世界的に規制が強化されてきているが、これをクリア

するためにメーカーも苦慮しているのが現状である。

このような電磁波障害の対策に用いられるのが電磁

シール ド技術である。シール ド材料としてかなりの種

類のものが研究 。開発されているが、その性能を評価

する方法としては統一されたものがなく、現在いくつ

かの方法が提案されている。しかし、これらにはデー

タの互換性がなく、測定できる周波数もlGHzま でのも

のが多い。すでに電子機器はlGHz以上の周波数を使っ

たものが多く日常生活に入つてきてお り、ノイズ対策

において、一刻の猶予もならない。

そこで、lGHz以上の帯域でシール ド特性の評価をす

るために、電波暗室でアンテナによる方法と従来の各

種方法との相関性を評価したので報告する。

2試 料

測定方法の違いによるデータの相違を見るため、以

下の 2種類の試料を使つた。

③繊布(Ni金属繊維を混紡し織つたもの)

②メッシュ(Cu+Niにカーホ
゛
ンフラックで表面処理したもの)

ここでは、各種測定法間のデータの互換性や相関性

を見るのが目的なので、試料の組成や配合は問題とし

ない。

ヤ
技術第一科 電子情報係

(現 (財 )滋賀県産業支援プラザ)

3.1 シール ド効果測定方法

現在 日本で用いられている主な測定方法には、ア ド

バンテス ト社が提唱する方法 (こ れをア ドバンテス ト

法と称することにする)と 社団法人関西電子工業振興

センター (略称KEC)で 開発された方法 (こ れをK
EC法 と称することにする)がある。

これ らはどちらも測定周波数帯域はメーカースペッ

クでlGHzま でとなつている。それ以上の帯域での測定

可能性は前報いのとおりである。

今回どちらの方法においてもシール ド性能の測定は

次の機器構成で行つた。

スペク トラムアナライザのT・ G出力を同軸アッテネ

ータを介してシール ド評価器 (こ れに試料がセットされ

る)入力端に入れ、この出力端から出た信号を同軸アッ

テネータを介してプリアンプにて増幅し、スペアナに

戻して測定する。 したがつて、まず試料のない状態で

測定系を校正しておき、次に試料をセットして伝送さ

れる信号がどれだけ減衰したかでシール ド特性とした。

また、lGHz以上の測定ではアンテナを用いた方法を

試み、従来のlGIIz以 下の上記方法との相関を調べた。

アンテナでの涙」定は、 6面篭波暗室と測定室との間

の ドアの枠の部分にそれぞれの部屋からアンテナを向

かい合わせに置いて、その間に試料を遮るようにセッ

トすることで行った (写真 1)。

この測定にはネットワークアナライザを用い、送信

アンテナから受信アンテナヘの伝送特性 (S21パ ラメー

タ)をみることで行つた。この場合も、試料をセットし

ていない状態をジファレンスとし、これを基準に試料

による減衰を測定した。

なお洟J定の基本的な考え方はMIL―Standardに攣じた⑭
。

また、このあと考察を行 う際、電磁波の信号レベル

の減衰を議論することになるので、本来はdBの数値に

マイナスの符号が付くのであるが、これを了解の基に

省略することにする。
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写真 1試料の装着状況

検証 した周波数帯域 と測定法またはアンテナの組み

合わせを表 1に示す。

表 1検証した周波数帯域

4結果と考察

4 1 lGHz以下での相関性

図卜2ア ドバンテス ト法 (遠方界:メ ッシュ)

ア ドバンテス ト法の遠方界での測定結果を図卜1、 図

1-2に 示す。この遠方界治具は周波数特性がlGttz以 上

で暴れるため、測定はlGHzま でとした。

つぎにバイコニログアンテナによるlGHzま での特性

を図2‐ 1、 図2‐2に示す。

図2-1バイコニログアンテナ帥筋働

∩VR

3
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図1‐ 1ア ドバンテスト法 (遠方界:織布)
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この 4つ のデータを比較すると、図Ⅲ2と 図2‐2の メ

ッシュの特性がよく似た傾向を示 してお り、相関があ

ると言える。
・

一方織布に関しては、高い領域はメッシュほどデー

タは一致しないが、低い領域では減衰値は似た値を示

しており、やや相関があると見られる。

4.2 1GHz以上2GHzま での相関性

まずバイコニログアンテナとダプル リンジ ドガイ ド

アンテナの測定データを検討する(図 3、 図4)。

ここで、ダプル リッジ ドガイ ドアンテナの設置状況

を写真 2に示す。

写真2ダプルリッジドガイドアンテナの設置状況

図3‐2パイコニログアンテナ (メ ッシュ)

図41ダブルリッジドガイ ドアンテナ(織布)

図4-2ダブル リッジ ドガイ ドアンテナ (メ ッシュ)

図3‐ 1と 図41の織布についてみると、バイコニログ

アンテナは30dBぐ らいでフラットな特性であるのに対

して、ダブル リッジ ドガイ ドアンテナは30dBを 中心に

周波数が低い領域でこれより数dB悪 く、高い領域では

逆に数dB良いという、やや右下がりの傾きを持った特

性を示しているのが分かる。どちらも中心値は30dBで、

両者のデータは近いと言える。
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図3‐ 1バイコニ直グアンテナ (織布)
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図3-2、 図牛2は試料がメッシュの場合である。周波

数が1,2～ 1,3GHzにかけてバイコニログアンテナの方が

7～ 8dB良い特性が出ているが、それ以外は全体的に一

致した傾向となっている。

このことから、アンテナによる測定では、アンテナ

個々の特性、すなわちアンテナファクタはそれぞれみ

な違 うけれども、シール ド特性の瀕↓定に先立ちノーマ

ライズして、アンテナファクタをキャンセル してやる

ことでアンテナ個々の差異は吸収でき、アンテナの違

いによるデータの相違は出なくなる。よつて、どのア

ンテナで測定してもほぼ同じデータが得られることが

分かつた。

つぎに参考データとして、KEC法 電界モー ドの1～

2GHzの 測定値を図5‐ 1お よび図5‐2に 示す。本測定法の

電界モー ドは2GHzま でほぼフラットで、この帯域まで

評価可能なことは前報のとおりである。

KEC法 の測定では繊布、メッシュとも50dBぐ らい

のところでフラットな特性を示 しており、アンテナを

用いた測定とは10～ 20dBほ どの差異がある。やはり近

接界での測定と遠方界での測定の相違がそのまま出た

ものといえる。

5ま とめ

今回の実験 を とお して、次のことが分かつた。

①ア ドバンテス ト法 (遠方界)と アンテナ法にはおお

よその相関がある。

②アンテナの種類が異なつてもその他の測定系が同

じであれば、得られるデータはほぼ同じになる。

③KEC法 (lGHz～2GHz電界モー ド)と アンテナ法

には相関がない。

今後の課題としては、

①試料 (テ ス トピース)の小型化

②テス トピースの固定方法の改良

③2GHz以上の測定方法の確立

が、挙げられる。

文献

(1)木村昌彦、滋賀県工業技術総合センター研究報告、1998

(2)MIL― STD-285
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電磁波ノイズ抑制に関する研究

高調波電流の抑制に関する実験

山本 典央*

Norlo YamanotO

要 旨 時代は省エネルギー化の方向へ進んでおり、その傾向は今後ますます強まっていくであろう。低
消費電力を実現することが出来る各種インバータやスイッチング電源の普及がそのよい例である。しかし、
それらがあまりに普及してきたために今度はこれらの機器が発生する高調波電流というノイズの問題がクロ
ーズアップされてきた。折 しも2001年 1月 1日 から EU諸国では高調波電流の規制が本格的に施行され
る。我が国においても、EUの動向をふまえて近年中に規制の施行が始まるであろう。そこで、高調波電流
抑制に関する各種対策手法に関する実験を行らた結果、高調波電流抑制、および力率改善 という点において
は、アクティブフィルタが、また装置全体の消費電力という点においてはパッシブフィルタが優れていると
言うことが確認できたので、報告する。

1ま えがき

電気・電子機器の省エネルギー化を実現するために

インバータやスイッチング電源が多 く利用 されるよう

になってきた。これらの機器は商用周波数に同期 した

商用周波数の高次成分である高調波電流 という低周波

のノイズを発生 してしまう。例えば 50Hzの 15次 の成

分があつたとすれば、それは 750Hzに 相当する。これ

がオーデイオ機器などの音声増幅装置などに侵入 した

とすると、人間の可聴帯域に当たり雑音障害 となる。

また、電力系統に設置 されている進相コンデンサに大

きな電流が流れ、内部損失が大 きくなり発熱の結果損

傷 という社会問題を起こして しまう。そこで、高調波

電流を発生する代表的な機器 としてコンデンサ・イン

プット型整流回路 を持つモータ駆動用汎用インバータ

(FR―E5Ю W‐0.2K:三 菱電機製)を 供試品に選び、高

調波電流抑制のための対策手法別にその効果を高調波

成分、力率、消費電力という観点から評価 したので報

告する。

2各種対策手法と高調波成分および入力波形

2.1 未対策時

汎用インバータ (FR‐E510W‐0.2K)の 構成概略図

を図 1示す。この汎用インバータは単相 100vを 端子

R、 および Sに 入力する、もしくは直流 280Vを 端子 P、

および Nに入力することにより動作するタイプのもの

である。出力は三相 200Vで ある。また、今回は汎用

インバータの負荷として lk Ωの抵抗を使用 した。

まず、図 1に 示す未対策回路構成で、この汎用イン

バータが発生する.高調波成分を測定 した。高調波成分

の測定には電源高調波アナライザ (PM3000:Voltcch
製)を 使用 し、この測定に際して我が国のガイドライ
ンで規定されているリファレンスインピーダンスネッ

トワーク (4151:エ ヌエフ回路設計ブロック製)も 併
せて用いた。高調波成分の測定結果を図 2に 示す。な

お、図 2中の限度値は IEC1000‐ 3-2に 規定されている

高調波電流エミッションの限度値 (ク ラス D)で ある。

R

負 荷

高用電源 lkΩ

図 1 汎用インバータ (FR― E510W-02K)の構成概

略図
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図2 未対策時の高調波成分



未対策回路構成では、高調波成分が多 く発生 してお

り、限度値を満足できないことが確認された。次に、

この回路構成での入力電圧波形 (Vin)と 入力電流波形

(hn)を 測定した。なお、入力電圧波形は商用電源ラ

インを直接プロービングするために高電圧差動プロー

ブ (P5205:ソ ニー・テク トロニクス製)で、また入

力電流波形は電流プローブ (TCP202:ソ ニー・テクト

ロエクス製)を 用い、デジタルス トレージオンロスコ

ープ (TDS784D:ソ ニー・テク トロエクス製)に て観測

した。その時の波形を図 3に 示す。

Tek田田 2S OkS/s 17 Acqs

この働 きによって、高調波成分を低減 しようとするも

のとして知られている。そこで、図 4に示 した 1.OmH

のリアクタンスによって構成 されたパ ッシブフイルタ

を図 1の端子 R、 および Sに装着 した。この時の高調

波成分の測定結果を図 5に 、また入力電圧波形 (Vin)、

および入力電流波形 (nn)を 図 6に 示す。

奪
Ｅ
）
翌
終
即

100

50

0

3    5    7    9   11   13   15   17   19  21   23   25   27

高調波次数

測定値(mA)

C2MaX

951 mA

10 Mar 2000

13:38:S3

図3 未対策回路構成での入力電圧波形 (Vin)と 入

力電流波形 (Hn)

図3よ り入力電流波形が鋭いパルス状になることが

分かる。この鋭いパルス状の波形には多くの高調波成

分が含まれている。このことが、高調波電流を発生さ

せる諸悪の根元である。

2.2 パッシブフィルタによる対策時

コンデンサ・インプット型整流回路を持つ機器への

比較的簡単な高調波電流抑制手法 として、リアクタン

スで構成 されたパ ッシブフイルタを使用する方法があ

る。パッシブフィルタの構成図を図 4に示す。

入力端子
1 0mH

0 インバータの端 子ヘ

商用電源ヘ

● インバ‐夕OS端子ヘ

10mH

図4 パッシブフイルタ構成図

cI Max
ISg V

Cl RMS
1026V

図5 パツシブフイルタによる対策時の高調波成分

Tek E四 口Π日25 0kS/s 290 Acqs

cI Max
162V

Cl RMS
103 S V

C2Max
200A

C2RMS
739mA

出力端子

10 Mar2000
14:04,03

図6 パッシブフイルタによる対策時の入力電圧波形

(Vin)と 入力電流波形 (In)

図 5よ り高調波成分がかなり抑えられてお り、限度

値 (ク ラス D)に近づいてることが確認できた。また、

図 6よ り入力電流波形のパルス形状がが図 3の ものと

比べてなだらかになっていることが確認できた。パル

ス形状がなだ らかになることにより、高調波成分が減

少 したことが分かる。なお、この時の入力電流 ピータ
ー

値は 2A(図 6中 の C2 Max)と なり、図 3の 3.12A

(図 3中 の C2 Max)よ りかなり減少 していることも

分かる。

2.3 アクティブフイルタによる対策時

リアクタンスはパルス波形を鈍らせる働 きがある。
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する手法として、アクテイブフイルタというものが知

られている。今回は昇圧コイルとスイッチング素子か

らなる力率Ek・善型 (Power Factor ControHer)ア クテ

ィブフィルタを採用 し、測定をした。

力率改善型アクテイブフィルタは昇圧型チ ョッパ

・コンバータ方式を採用 し、実験回路基板 を作製 した。

その概略回路図を図 7に示す。

醇 麗 源ライン _→ Ⅲ rln

インパータのDC
入力端子ヘ

によつてはクラス Dよ りもさらに厳 しくなるクラス C

の限度値 も併せて表示 したが、その限度値にも満足 し

ていることが確認できた。

Tek国田 25 0kS′ S 113 ACqs

cl Max
162V

Cl RMS
1034V

C2Max
1 00A

C2RMS

図7 試作した力率改善型 (PFC)ア クテイブフイル

タの概略回路図

アクティブフィルタの制御用 ICは MC34262(モ ト

ローラ製)を採用 した。この ICは IC駆動用の電源を

別系統で供給する必要がないため、回路構成が比較的

シンプルなものに出来る特長がある。供試品とした汎

用インバータの DC入力電圧が DC280Vな ので、回路

定数はアクテイブフイルタの出力が DC280Vと なるよ

うに決定 した。またアクテイブフイルタの入力電圧は

単相 100Vと した。このアクテイプフイルタの出力を

汎用インバータの DC入力端子に接続 し、アクテイブ

フイルタの商用電源端子にて高調波成分の測定を行つ

た。図 8に その結果を示す。また、同端子で入力電圧

波形 (Vin)、 および入力電流波形 (hn)を 測定 し、

その結果を図 9に 示す。

10 Mar 2000
14:21:03

図9 アクテイブフイルタによる対策時の入力電圧波

形 (Vin)と入力電流波形 (Iin)

図 9か ら入力電流波形がかなり正弦波に近いものに

なっていることが確認できた。このことにより、商用

周波数以外の高調波成分がかな り抑えられていると言

うことが確認できた。

3各種対策手法と力率

上記に述べた各種高調波対策手法別による力率の測

定結果を図 10に示す。なお、力率の算出はデジタル

ス トレージオシロスコープにインス トールされている

ソフ トウェア (TDSPWRl:ソ ニー・テク トロニクス

製)を使用 して行つた。

イレ′ヽ
・―夕葺圭

(      
イシハ

・―夕 十

′ヽッ

インハ生夕 +
アクティフ

・
フィ,レタ

図10 各種対策手法別の力率測定結果

図 10よ リアクテイブフィルタによる対策が力率の

点において最も優れていることが確認できた。力率は、

機器の消費電力/皮相電力で表される。皮相電力は、

入力電圧の実効値と入力電流の実効値の掛け算で表さ

れる値である。入力電流波形のパルスが鋭 くなり、ピ

ーク値が高 くなると入力電流の実効値が上がるので、

0

性

Ｒ

ぞ
こ

ど
雷
世

声観波次敏

図8 アクテイブフイルタによる対策時の高調波成分

図 8か ら高調波成分がパ ツシブフイルタの時よりも

さらに抑えられてお り、限度値 (ク ラス D)を十分満

足することが確認できた。なお、図 8に は高調波次数

Ю
閥 42磁

と MOS― FET
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結果として力率が悪 くなるδ言い換えれば、入力電流

波形のパルスを抑えて、入力電流の実効値を下げれば

(正弦波に近づければ)力 率が良くなり、結果として

高調波成分も抑制される。力率が改善されると言うこ

とは、電力系統の容量を下げられると言うことになる

ので、受電設備や電力配線などの省力化につながる。

4各種対策手法と消費電力

上記に述べた各種高調波対策手法別による消費電力

の測定結果を図 11に示す。なお、消費電力の算出は

力率と同じくデジタルス トレージオシロスコープにイ

ンス トールされているソフトウェアを使用 して行つた。

図11 各種対策手法別の消費電力測定結果

図 11よ リパッシブフィルタによる対策が消費電力

の点ではアクティブフィルタによるものより優れてい

ることが確認 された。 さらに、未対策のものよりも優

れていることが分かった。これについては、今後検討

してい く。アクテイブフィルタは力率の点では非常に

優れているが、 トランジスタなどの能動素子を使用 し

ているので、フイルタ自身が電力を消費 して しまい、

装置全体として見た場合にその分消費電力が増加 して

しまう結果 となった。現にアクテイブフィルタのスイ

ッチング トランジスタは、かなり発熱 している。スイ

ッチング回路の改良によリトランジスタでの損失を出

来るだけ少なくする必要がある。

5 アクティブフィルタの高周波ノイズ

図 7に あるアクティプフィルタは、 トランジスタ

(MOS‐FET)を 約 50kHzで スイッチングしている。よ

つて、図 9を見れば分かるように、入力電流波形にこ

の 50kHzで のスイッチングによる高周波ノイズ成分が

現れている。このノイズは、雑音端子電圧測定におい

てノイズが現れることが推定 される。このノイズの抑

制に関 して高周波ノイズ除去用のフイルタを追加する

などの措置が必要だと思われる。

6 まとめ

今回の実験より、以下のことが確認できた。

①高調波電流抑制にはパッシブフィルタよリアクテ

イブフイルタの方が優れている。

②力率改善の点においてもパッシブフィルタよリア
クテイブフイルタの方が優れている。

③消費電力に関してはパッシブフィルタの方がアク

テイブ7イ ルタよりも優れている。

④消費電力に関してパッシブフオルタは未対策の場

合よりも優れていることが分かつた。

今後の課題としては、アクティブフィルタの省電力

化、高周波ノイズ除去、パッシプフィルタによる消費

電力減少に関する検討などがあげられる。
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非 円形歯車 を用 い た機 械装 置 へ の応用技術 の開発
――ぃ― コンプレッサの機能性の評価と非円形歯車の応用技術 ―――

酒井 一昭* 中山 勝 之 *

Katsuyuki NakayamaKazuaki Sakal

1. は じめ に

生産時間の短縮や製品コス トの低減は、企業 にと

って重要である。特 に、生産 ラインでは機械装置等

が重要な役割 を担 っているため、装置の改良や運転

の効率化、 また省エ ネ化 に向けた取 り組みは不可欠

となっている。 ここでは、動力伝達 に関連 した一要

素部品を取 り上げることによ り省エネ化に向けた検

討 を進めた。

動力伝達法 には、ベル ト、チェー ン、摩擦車、歯

車など各種あるが、この中で歯車は動力範囲、回転

時の周速度や加減速比 の点で他の場合 より有利であ

る。 また、 よ り確実 に回転 を伝達で きるため、 とり

わけ歯車形状 に特徴 を待たせた利用効果が期待で き

ると考 えられる。歯車 は一定速比 をもって回転する

ものが多いが、速比が 1回 転中に連続的な変化 をす

る歯車があ り、 この ような ものを不定速比歯車 とも

表現 され、非円形歯車 もこれに含 まれる。非円形歯

車 自体の考 え方は昔か らあるが、その加工法 に困難

さが伴 つていた。 しか し、加工技術が高度 に進歩 し

た今 日においては、量産化 を指向 した非円形歯車の

加工法が検討 されることによ り、産業装置へ応用展

開が可能であろ うと考えられる
1)。

従来、規格歯車

はNCホ ブ盤やギヤシェーパ等の専用機で単品加工

(歯 車の量産化困難)さ れていたが、通常 のインボ

リュー ト歯の円筒形歯車 と異 な り、不等速機能 を付

与 させるための非円形歯車 を利用する場合 には、加

工上、 自由設計 タイプの歯形設計 と実用加工技術が

必要になる
2)。

そ して、量産化 を指向 した設計・加

工方法 を可能 とするため、

①量産向きコスト達成のための設計構想・設計手

法の確立

②量産手法・生産管理手法の構想の完成

③塑性加工技術と金型設計構想の完成

* 滋賀県工業技術総合セ ンター 技術第一科
器 株式会社昭和エ ンジエアリング
料*熊 本県立技術短期大学校

柳本 和司**   長野 康弘**

Kazushi lFanagimoto  Yasuhiro Nagano

大坪 武廣 ***

Takehiro Otsubo

要旨 : 生産ラインでは機械装置等が重要な役割を担つているため、装置の改良、運転の効率化や

省エネ化に向けた取 り組みは不可欠と考えられる。そこで、ここでは動力伝達に関連 した一要素部
品として非円形歯車を取 り上げ、コンプレッサに応用 した場合の省エネ効果の検討を行った。この

結果、非円形歯車をコンプレッサに組み込んだ駆動実験により、非円形歯車の不等速比とセッテイ
ングポジションがともに大 きく影響 してお り、消費電力量 との関係では、それぞれ単一の効果では

あるが約 2割低減できた。また電流、電力量等の経時変化を円形歯車と非円形歯車で比較観察 した
ところ、非円形を採用することよって電流のピーク部分が緩和 され、大きな変動が抑制されている
こと、そ して、電力の変動量 も小 さくなっていることが分かった。

などの解決が求め られる。

非円形歯車の応用 には多 くの問題 もあるが、不等

速 回転運動が寄与する効果 はいろいろな分野 に潜在

し、幅広い展開が期待で きると想定 される。例えば、

非円形歯車のバ レル研磨機への適用 について、既 に

不等速回転 の付与 によつて、今 まで 1時 間要 した加

工 が約半時 間で可能 とい うデー タも得 られてい る
3)。

そ こで、今度 は逆の発想 か ら、 コンプ レッサ に

この種 の歯車 を使用すれば、装置の特性 に応 じた伝

達特性が与 えられ、エネルギー伝達の効率が改善で

き、消費電力の低減等で期待で きると考えた。

本研究では、幾つかの技術課題の うち歯車の使用

によるコンプ レッサヘの道応効果 を把握する基礎デ

ータを得たので報告する。 なお、ギヤ とカムの併せ

た特性 を持つ歯車 とい うことで、この ような歯車 を

「ギャム」 と名付け、本報告 において も、以下、「ギ

ャム」の名称 を用いることとする
1)。

2.ギ ャムの生産性

表1.加 工 の違いによるギャムの生産性の比較

キ
゛
ャムキ

゛
ヤとカムの複

表 1中 のワイヤ_カ ット、NCフライス盤、レ_ド _カ ット&粗仕上

げにおける加工時間と加エ コス トは、試作歯車を実

際に加工 した時に得たデータである。また、フ
°
レス加

工及び、樹脂成形については、同等条件におけるそ

れぞれのメーカー に検討依頼 した場合の調査結果で

ある。なお、コス トは現在における加工時間の平均

値 X3,000円 /時 として算出 した概算値である。ワイヤ_

カット、 NCフライス盤での加工に比べ、他の加工方法が

ギャムの加工上のメリットが理解 される。

約 9,500

約 1,750

糸9 200

糸

'    3ネ

'    8

180～ 200■in

30～40 min

3～ 5 nlln

3～ 5  sec

8～ 10 sec

ワイヤ_カ ット

NCワライス盤

レ_サ _`カ ット&粗仕上げ

ワ
°
レス加工

成形機 (樹脂 )

コスト 円/個加工時間/個加工方法
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3.試作 ギ ャム とギ ャム付 コンブ レッサ実験装

置の試作

3.1 試作ギャムとコンプレッサヘの組込み

小型のユアコンプレッサは レンプロタイプが多 く

普及 している。このタイプはピス トンの上下運動に

より、吸入 した空気を圧縮 してシー トバルブを開き、

エアタンクに空気を蓄圧する。この場合、ピス トン

が上昇 して空気を圧縮する時には、空気の圧縮抵抗

が駆動負荷が大きく作用 し、さらにピス トンの上昇

速度によつて影響 される。逆に、 ピス トンの降下時

は吸気のための負荷が極端に少なくなると考えられ

る。

1:Watt neter  2:Motor  3:Belt  4:Gear box

5iCompresser  6: Air pipe  7:Air tank

図 2 駆動試験の方法

4.試運転結果

4.1 ギャムの不等速比の効果

図 3に 、ギャムの減速比の違いとコンプレッサの

消費電力 との関係を示 した。一回転中の不等速比を

大 きくすれば、消費電力が減少することが分かる。

査選たⅢ/,6 褒逮L:i′
′2

図 3.減速比の違いとコンプレッサの消費電力

の低減効果

ここで言 う減速比 とは、 1回転中に減速 される速

度比であ り、ギャムの変形度合いを意味する。

等速の場合 は通常 の円形歯車で、回転中心か ら歯の

ピッチ円への距離 は一定であるが、ギ ャムの場合に

は回転中心か らピッチ円への距離が逐次変化す る。

図 3の 3種類の比較では、減速比 1/2の 時 に最 も

効果が大 きく、等速 に対 して約 2割の電力量低減で

ある。 また、減速比 Vl.5に おいては約 h6割 の低減

である。 この測定 を反復 し表 2の結果 を得た。表か

ら、減速比 1/1.5が 他の場合 に比 してよ り安定 して

お り、逆 に、等速 とした場合 には標準偏差が不等速

に比べて約 5倍 の数値であ り、安定性の点で大 きな

差がある。

表 2 とデータの安 の

電力量 を測定 した。

、ゝオ 1発

今

回転中の速度変化 写真1.試作ギャム

単純 には、クランクが等速回転 していれば、 ビス

トンの上下運動時 の速 度 は上下方 向 とも同 じであ

り、その速度はサ インガープのように変化する。 こ

こで、吸気 した空気の圧縮時 に動力負荷が集中する

と考えられることか ら、圧縮時の ピス トンの押 し上

げ速度 を吸気時の降下速度 より遅 くし、逆の行程 を

その分だけ速 くさせれば、 ピス トンの上下運動時の

動力が均衡 されるであろ う。即 ち、 ビス トンの上昇

時 と降下時の速度を変化 させ ることで動力がある程

度均衡 され、従来 よ りも動力 を減 した運転が可能 と

い うことである。 この ような観点か ら、写真 11こ 示

すギ ャムを試作 した。 このギ ャム 1セ ッ トをギヤボ

ックスに して、コンプ レッサの回転軸部に組み込ん

だ (図 1)。  なお、図 1の 上部 には内部にピス トン

・クランク機構 を格納配置 されている。

消

費

電

力

　

Ｗ

ｈ

ギ ャ ム,‐ 、

t、 と上i(

<モ デル >

図1.ギ ャムの圧縮機への組み込み状態

31 2 駆動実験の方法

図 2に 、駆動実験の方法を示 した。 インダクシ ョ

ンモータ、ベル ト車 を介 し、歯車装置へ動力 を伝達

させ、 コンプレッサが機能するようにした。 また、

コンプレッサのエア排 出日とエアタンクをパ イプで

接続 し、コンプ レッサ を運転 させた。この時、電源

とモータ間に電力計 を取 り付 けて、運転時の電力 と

0.58

0 10

0.12

117
0 22

0.24

0.47

0 08

0.10

9.42

7.91

7.52

等速

減速比 1/1.5

減速比1/2

信頼 区 間範 囲標準偏差平均
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4.2 ギ ャムのセッティングボジションの影響

図 4に 、非円形歯車のセ ッテ イングポジシ ョンと

コンプ レッサの消費電力 との関係 を示 した。消費電

力の低減効果 は、先 に示 した減速比以外 に、同 じ減

速比の場合であつて もセ ッテ イングポジシ ョンによ

って影響 される。図か ら、2つ の減速比 において、

ともにビス トンが上端 に くる位置 (空気 を圧縮する

時)に速度が遅 くなるように位置決め した場合 に効

果が大 きい。逆 に、下部 に位置決めの場合 には相反

する結果 を示 している。

減速比 1/2の 場合に、 1/1.5の 場合 よりも効果が著

しい。その程度は、 ピス トンが下部 にきた位置 を遅

くなるようにセ ツテ イング した場合 に対 して、減速

比 1/1.5と 1/2で は、それぞれ約 1割 と約 2割 の電力

軽減である。 また前項 と同様、安定性 に関するデー

タを表 3の ように得た。各減速比の比較か ら、安定

性 は 1/2よ りもむ しろ 1/1.5の 方が良 く、単 に減速比

を大 きく取ればよい とい う訳ではないことが理解 さ

れる。

上      横      下

キャムのセッティンクホンンウ

図4 ギャムのセッティングポジションとコンプレッサ

の消費電力について

表 3.セ ッティングポジションとデータ

の安定性の関係

A:円 形歯車

図5

B:ギャム(減速比1/15)

電力の経時変化の比較

5.ま とめ

ギ ャムの コ ンプ レッサヘ の適用効果 を調べ るた

め、試作ギ ヤムをコンプレッサ に組込み駆動実験 を

行 った ところ、以下の結果を得た。

(1)ギ ャムの減速比 との違い とコンプ レッサの消

費電力 との関連性では、一回転 中の減速比 を大 きく

した方が、よ り消費電力を減少 させることがで きる。

その効果は、等速 に対 して約 2割の消費電力量の

低減 となる。

(2)ギ ヤムのセ ッテ イングポ ジシ ョンと消費電力

量 との関係では、前項 (1)と 同様、減速比が大 き

い程効果が著 しい。歯車のセ ッティングポジシ ョン

は、 ピス トンが上部 にきた時 を遅 くなるようにセ ッ

テ イング した方が大 きな効果が認め られた。その程

度は、約 2割 の電力量低減であつた。

(3)電流 と電力量 の経時変化 を観察 した ところ、

円形歯車の場合 に比較 して、ギ ャムによる方が電流

の ピーク部分が緩和 され、変動が抑制で きることが

分かった。

以上の ように、 コンプ レッサヘのギャムの適用効

果が把握で き、各種の要因を考慮 した適切 な歯車設

計 と組込み時 のセ ッテ ィング条件が最適化で きれ

ば、 よ リー層、省エ ネが期待で きると想定 される。

従 つて、今後はコンプレッサの機構や動力伝達特性、

さらに空気の圧縮特性 などを考慮 し、ギ ャム形状 と

の関連性 を詳細 に検討 してい く予定である。
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4.3 消費電力の傾向

図 5は 、ギヤムの効果 を経時的に捉 えた ものであ

る。図中の上部の波形 は電圧 と電流の変化 を同時に

示 した ものであ り、下部の波形が電力を示 している。

Aの 円形歯車の場合は、 1回転中の電気的特性が大

きく変動 しているが、 Bの ギ ャムでは、 ピーク部分

が緩和 されていることが分かる。 また、電力の変化

幅 もギャムの場合には小 さくなっている。

|
|

れ
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バッチ式ガス焼成炉における焼成工程の自動化に関する研究(第 6報 )

小ナ|1栄司*

Eも i OgaWa

信楽における陶器製品の製造業は、大半の企業が典型

的な多品種少量の生産形態をとっている。これに適合す

る焼成炉として、現在もっとも数多く使用されているのが、

液化石油ガス(LPG:正 iquehed Pctroleum Gas)を燃料とし

バッチ焼成を行なう、倒炎窯の一種である自然吸気式の

シャットル窯である[1]。

自然吸気式のシヤットル窯は、操炉や窯詰めが簡単で省

力化を進め易い、設備コストが安価であるなど多くの利点

を備えるが、その反面、ベンチュリー式ガスバーナによる自

然吸気式であるが故に、炉内の温度と雰囲気の相互干渉

によつて燃焼特性が複雑に変化する非線形な特性を有し、

その焼成工程の管理は容易ではない。このため、炉内温

度の管理に関してはPID調節計などを利用した自動化が

進んではいるものの、炉内雰囲気に関してはその多くが長

年の経験から得られた操炉パターンをプログラム調節計に

よつて実現したり、熟練者の手動操作によつて管理されて

いるのが実状である。従つて、窯詰め品の量や風速などの

気象条件により焼成条件は絶えず変化し、製品の均質化、

高品質化、省力化、省エネルギー化などの達成のため、解

決されねばならない問題は多い。

そこで、既設の自然吸気式のシヤットル窯の有効利用を

前提に、焼成工程の自動化に関する特性の改善に本つて

前述の問題点の解決を図ることを目的として、焼成炉の制

御にフアジイ制御を適用した自動焼成システムの開発を行

うとともに、同自動焼成システムを信楽窯業言式験場内に設

置し、その有効性の確認を行つてきた121。

*技術第一科
淋 信楽窯業技術試験場

中島 E警 *

Takashi Nakaiima

今回、焼成現場における本システムの更なる利便性の

向上を目指し、焼成状況の遠隔モニタ機能の実現を試み

たので報告する。

2組 み込み機器削 WWサーバ機能

近年の飛躍的な情報システム技術の進展の中で、各種

の制御システムや通信機器などの組み込み型システムに

おける特徴的な動向として、TCP/1Pプロトコルヘの対応と

―
サーバ機能の搭載がある。

wwWサ ーバ機能を組み込み機器に搭載すると、専用

の端末ソフトを作る必要がない、使い隠れた
―

ブラウ

ザをそのまま使うことができる、グラフイカルなユーザインタ

フェースを構築することができるなど、数多くのメリットを享

受することができる。また、ユーザカ淮めことのできる操作も、

機器の状態監視から制御まで、しかもTcP/1Pの伝達が保

証されておれば、世界中どこからでも当該機器のリモート

操作が可能となる。

陶器製品の製造現場においても、遠隔操作や遠隔モニ

タヘの要望は高く、十数時間を要する焼成工程を、オフイ

スに居ながら手元のパソコンから監視または制御できるこ

とのメリットは計り知れない。

自動焼成モデルシステムの開発当時にも、RS232C(モデ

ム)経由での遠隔モニタ機能を開発していたが、PC-9801

ベースのアプリケーシヨンであったため、ハードウェアの入

手が困難となったことと、Windows環境あるいは同等のGUI

で利用したいとの要望に応えることが困難となったため、何

らかの対応策を検討する必要性に迫られていた。

そこで、信楽窯業試験場に構築した自動焼成モデルシ

ステムの今後のあるべき姿を探ることを目的に、本システム

要 旨 多入力多出力で非線形な特性を備え熟練者が経験と勘により運転を行つているような制御対象にはフアジイ

制御の利用は有効な手段である。そこで、信楽焼の陶器焼成炉の制御にフアジイ制御を適用した自動焼成システ4の

開発とその有効性の確認を行つてきた。ここでは、焼成現場における更なる利便性の向上を目指し、現在までに開発

した制御システムをLAN接続し、既存のWWWサ ーバとの連携を図ることで、任意のWWWブ ラウザから現在の焼成

状況をモニタ可能なシステムの構築を行つた。

1 まえがき
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の
―

ブラウザによる遠隔監視機能の実現を試みた。

3 自動焼成システムヘ研 CPttP通信機能の搭載

信楽窯業試験場内に構築した自動焼成モデルシステム

は、平成6年当時の制御盤組込型パソコンにセンサやアク

チュエータなどの1/0を接続し構築したものであり、MS‐DOS

のアプリケーシヨンとして動作している(図 1)。

図1 自動焼成モデル炉の外観

今回開発を試みたシステムは、
―

サーバ機能を実装

した自動焼成システムがユーザにもたらす効果と、今後の

本システムのあるべき姿を探ることを主な目的としているた

め、短期的にはハードウェアおよびソフトウエアに大幅な変

更を力日えることなしに同機能を実現できることが望ましい。

そこで、MS―DOSシステムにネットワークOSを搭載すること

によつて、Ethcmet LANへ の接続とTCP/1Pプロトコルによ

る通信機能を実現させ、アプリケーシヨンからはネットワー

クosを通じて他のコンピュータに接続することにようて、侑J

御システムのソフトウェアの改造を必要最小限に押さえる

アプローチを選択することにした。

MS―DOSシステムイ¶ cP/Pによる通信機能を実現する手

法のひとつにLAN Managerがある。LAN Managerは 、米

Mモroso且社と米3Com社が開発したネットワークOSである。

従来は、LAN Managerサ ーバとLAN Managcrク ライアン

kMS―DOSな どで動作する)から成るシステム環境におい

て動作していたが、後に発表されたWhdows NTにLAN

Managerサ ーバのサブセツトが搭載され、これにLAN

Managcrクライアントが接続できるようになった。現在では、

このWindows Wを 中′心としたネットワークは「Windowsネッ

トワー列と呼ばれ、Windows95/98に 1よ クライアント機能と

Peerサ ーバ機能が標準で搭載されている。基本的なプロ

トコルtttWetBEUIであるが、TCP/1Pを利用することもでき

る。 この他にも、Network Client for DOSな どのクライ

アントシステムも存在するが、PC‐9801シ リーズのハード

ウェア上での動作が不可能であるため、今回はLAN

Manegerを 利用してシステムの構築にあたることにした。

MS‐DOS上で動作する各種ネットワークOSのクライアント

システムの一覧を表1に示す。

表 l MS‐DOS対応 ネットワークOSクライアントー覧

LMア ナウンス共有資源の参照方法 ブラウズマスタブラウズマスタ

共有資源の公開 ××プリンタのみ

××○Netwareへ の接続

〇ドメインヘのログオン ×○

IPX ×○×

○○TCPttP ×

○○NetBEじ | ○

VVorkgroup

Connection
Nework Chent

ior DOS
LAN Manage「

自動焼成システ4れhCmctに接続するためのハードウェ

アは、制御盤組込型パソコンの備える拡張スロット1こ PC―

9801用 の汎用IWICを搭載することにより実現した。また、

LAN Mancgcrク ライアントの搭載は、システム起動用のシ

リコンデイスク(EPROM:4Mbit× 2)に同ソフトウェアを書 き

込むことにより実現した。LAN Mancgerの 搭載により、アプ

リケーシヨンが利用可能なコンベンショナルメモリの容量は

減少するが、自動焼成ソフトウェアの動作に支障は生じな

かった。

4 自動焼成システムヘCWWWサ ーバ機能の実現

自動焼成システムtttAN Manegerを 搭載したことによつ

て、LAN上 に接続された他のコンピュータとTcP/1Pに よる

通信が可能となつた。次は本システムにWWWサーバの機

能を追加する必要があるが、ここでもソフトウェアに対する

変更を必要最小限なものとするために、WWWサ ーバが動

作する他のコンピュータのフアイルシステムを自動焼成シ

ステムに共有させ、フアイルシステムを通じてこれらを連携

して動作させることにした。

自動焼成システムとの連携を図るWWWサーバを動作さ

せるコンピュータには、メンテナンスの自由度の高さから

UNIXマ シンを選定した。また、同コンピュータとLAN

Managerクライアント間の通信を実現させるために、UblIX

マシンには「 Vヽindowsネットワーク」におけるファイルサーバ
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またはプiプ ンタサーバとして機能させるためのソフトウェア

であるSambaをインストールし動作させた。

自動焼成システムには、Sambaの公開する共有デイスク

をマウントさせ、同デイスクに焼成時のログフアイルを書き込

ませることによって、Wwwサ ーバとの連携を図るようにし

ている。

5遠 隔モニタ機能の実装

LAN上に接続された任意のパソコンから、
―

ブラウ

ザにようて現在の焼成状況をモニタするためには、自動焼

成システムカ湘呻叩 サーバに書き込むログファイルを、準

リアルタイムtttT岨形式のデータに加工する必要がある。

そこで、同ログフアイルから、炉内温度、雰囲気、ガス圧、

ダンパー開度など現在の制御値を抽出する処理と、現在

までのログデータから経時変化のグラフを描かせる処理を

実行するスクリプトをPerlによつて記述臥 同スクリプトをcЮn

によつて定期的に起動させるようにした。

経時変化のグラフの描画には、Per15のモジュールである

GDお よびGDGraphを 利用した。GDモジュールは、c言語

で書かれたグラフイックスイメージルーチンであるgdライブ

ラリヘOPe』 インタフェースであり、GDGraphは、GDを利用

してのグラフ描画のためのインタフェースである。

WWWブラウザがアクセスする最終的な遠隔モニタの情

報は、CЮnに よって定期的(5分毎)に起動されたPcrlス クリ

プトが出力する最新の1青報を、ssI(Server Sidc lnclude)に

よつてHTMLフ アイル内に挿入し生成している。

本システムによつて実現しだぽVWブラウザによる遠隔モ

ニタの画面の例を図2に示す。画面の最上部には、現在の

炉内温度、雰囲気、ガス圧、ダンパー開度などの布1御値を

数値で、その下に、これらの数値の経時変化を自動制御

の目標値とともに入出力別にグラフで表示している。

5 まとめ

自動焼成システムに、TCP/1Pに よる通信機能を搭載する

ことによって、実験的かつ多少強引な手法ではあるが、

― Vサーバによる制御データの遠隔監視機能を実現す

ることができた。今回のシステムでは、
―

サーバによる

標準的なWMLフアイルのmrPプロトコルによる通信機能

みしか利用していないため、TcP/1Pネ ットワークに接続さ

れたノヾ―ソナルコンピュータと
―

ブラウザさえあれば、

焼成現場と離れたオフィスはもちろんのこと、世界中どこか

図2 自動焼成炉の遠隔モニタ画面

らでも焼成状況のモニタが可能である。

今回は自動焼成システムの運転状況の遠隔監視機能の

実現までにとどまったが、自動制御膚十測システムにWWW
サーバ機能を搭載することの優位性を十分に確認するこ

とができた。H田貯プロトコルのPOSTメソフド等のイ舌用によ

り、制御目標データの転送や自動焼成システムの運転制

御なども技術的には十分に可能である。今後、本システム

ヘの
―

ブラウザによる制御機能の実現と、WWWサ ー

バ機能の実装手法についての検討を進めたい。

参考文献

[1]今西康博ほか:LPG焚シャットル陶磁器焼成炉の効率

的な繰炉方法の検討について,滋賀県立信楽窯業試

験場業務報告,pp 33～ 41(1980)

[2]小川栄司ほかフ ッヾチ式ガス焼成炉における焼成工程

の自動化に関する研究(第4報),滋賀県工業技術セン

ター研究報告,pp.61～ 64(1994)
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薄膜 による新素材開発に関する研究
一日GAプ ロセスを利用した超微細加工技術の開発一

今道

Takashi

LIGAプ ロセス 1)に
よる超精密加 工技術はSR光 を

用いる新 しい技術である。また、本技術で利用 され

る材料 も金属・ プラスチ ック・セ ラ ミックス と広範

囲であ り、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 される
2比

例 えば工場のパイプ

の中を点検するロボッ トや体内で診断、撮影するロ

ボッ トなど、多方向への応用が可能であり産業分野

のみならず医療福祉など一般社会生活にも役立つ技

術 と予想 される。 しか し、LIGAプ ロセスは微細加

工技術に有効な手段であることを確かめた段階であ

り、さらに詳細な検討が必要な分野である。

したがつて、本研究はこれまでに得 られたプロセ

ス技術を用いて微細構造物(部 品)の 製作を行 う応用

化研究を立命館大学 と共同で実施 したものである。

2 LIGAプ ロセス

SR光 を利用 したLIGAプ ロセ スは、図 11こ 示す よ

うにSR光 で得 られ るX線 を使 つた リツグラフィ と

電気 メッキで微細なパ ターンを有す る金型 を製作 し、

モール ドによつて各種材料の微細部品等が製作す る

技術である。その技術は直進性・解像度・透過性に

優れ るSR光 で、微細なパ ターンを厚 さ数百 μmの感

光性樹脂(PMMA)等 の レジス トに転写 し、現像する

ことによ リアスペ ク ト比の大 きい構造体 を作製す る
3)。

これ 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 ンキ層 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 (例 え

ば、超小型の歯車や コネ クターな ど)の作製 を行 う。

このLIGAプ ロセスの X線 リングラフィには (立

命館大学のSRセ ンター に設置・稼働 している)超
伝導小型 SR装 置に取 り付 け られているLIGA露 光 ビ

ームライ ンBL-6を 用いた。図 21こ LIGA用 ビームラ

高志
準

IInar五 chi

要 旨 X線源 として高強度で透過性・指向性の良い放射 (SR)光 を用いることにより、アス

ペク ト比の大きな形状のマイクロ部品の作製を可能 とするとIGAプ ロセスの確立を目指 し検討を

実施 した。このプロセスで利用される材料は金属、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 されている。本年度はとI

CAプ ロセスのリツグラフィ、電鋳および成形について実験を行い、それぞれについて有効性・

問題点等について検討を実施 した。

1  は じ笠川こ インの概要を示す
4七

OOじ デ 線マスク
、

X線 (SR光 )

0   10  20
波長 (A)

倣小部品

ヽ

図 1

MMA)

電鋳金属

圏 圏
セラミックス、プラスチック等

LIGAプ ロセ ス .

金型

掴 臓
[]::]
0   10  20
波長 (A)

越 Δ

とを

カプト害積リング
AυRORA X― Yス テージ

マ ス

* 技術第一科電子情報係
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(a)マ スク        (b)PMMA構 造体

図5.X線 マスクお よびPMMAの 微細構造体 .

3.3 SR光 の照射および現像

SR光 の照射 に際 し必要 な X線マ スク として、幅

約 30μ mの Cuメ ンシユ等数種類用 いた。加 工深 さ

と照射dose量 には図 3° 1こ 示す よ うに関係があ り、例

えば レジス ト厚 さが200μ mの 場合 2～ lA・ minの

範囲、 レジス ト厚 さ1000μ mの 場合 は約 25A・ min
の照射dose量になる。 なお、照射 dose量 が多いほ ど

照射時間は長 くな る。 これ らの照射条件 によ りSR
光の照射 を繰 り返 し行 つた。

照射後の レジス トの現像には下記の現像液および

停止液 を用いて、現像液 (37℃ 、 120分 )→純水洗

浄→停止液 (37℃ 、60分 )→純水洗浄→乾燥の順

序で実施 した。

・現像液 ―・2-(2-ブ トキシェ トキシ)エ タノール

(60vo10/O)

テ トラヒ ドロー1,4-オ キザジン(モ ,レホリン)

(20vo10/O)

2-ア ミノエタノール (5vol%)

純水        (1 5vol%)
・停止液 …・2-(2-ブ トキシェ トキシ)エ タノール

(80vo10/O)

純水              (20vo10/O)

3.4 微細構造体

図41こ 現像後得 られた レジス ト厚 さ1000μ mの P
MMAの 微細構造体の例 を示す。

また、図5に マスク形状お よび現像後のPMMA構
造体を示すが、明 らかにマスク形状を忠実に再現 し

ていることが確認 された。

3.5.電 鋳 (電 気メッキ)技術

電鋳装置の概略図を図 6イこ示すが、メ ンキ面の ざら

つき、 ピンホールや密着不良を防 ぐ目的で連続循環

ろ過ができ、メッキ浴内を空気か く拌できる構造 と

した。なお、内部応力によるひずみ等の問題 を考 え

pH、 浴温、電流密度 を制御 できる様 に してい る。

ぞ

ミ
）
や
監
日
Ｒ

10 20 25 30

Dos● IIa nin)

図 3.加工深 さとSR照 射量の関係 .

3 実験結果

3.l PMMAレ ジス ト

図 11こ 示 したよ うに基板 (シ リコンウェハ)上に

導電性薄膜 としてチタン薄膜の蒸着 し、 さらに感光

性樹脂、本研究ではポ リメタク リル酸メチル (以後、

PMMAと 呼ぶ)を 形成 した。形成方法 としては、

アスペ ク ト比の大きな形状の微細構造物の作製 を可

能 とす る一定の厚 さ (200μ m～ 1000μ m)の PM
MAシ ー トを導電性基板上 に接着 させ るボンデ ィン

グ法を用いた
°
。

3.2 導電性薄膜

薄膜の蒸着方法 としては、真空蒸着法を用いた。

この方法はターグ ッ ト (Ti、 Cr、 N二等)を加熱蒸発

させ、基板に薄膜 を蒸着 させ る。 この導電性薄膜 を

電極 として、金属 を堆積 (電鋳、電気 メンキ)さ せ

ることによ り金属製部品あるいは金属製金型が作製

できる。

図4,SR光 で作成 したPMMAの 微細構造体

(痔Eさ 1000rn)
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試料,PMMA構造体 )

陽極

ヒー 空気かく絆 メッキ槽

図6.電鋳装置概略

(a)柱形状       (b)ハ ニカム形状

図7.製 作 したニッケル構造体 .

硼酸                35g/L
ピッ ト防止剤        2g/L

・陽極 …,S含 有ニ ッケル         (%)
Ni+Co  S   Fe   Cu   Pb   Mn    C

99,98 0,017 0.0003 00009 00013 (0.0001 (0001

・析 出速度 は lA/dm2(電 流密度 )・ …約 0,lμ m/min
⇒ 200μ m(約 33時 間)

図 71こ 製作 したニ ッケル構造体 を示す とともに、

図81こ それ らの拡大SEM写真を示す。

これ らよ り、電鋳 によ り微細な金型お よび金属都

品の作製が十分 に可能であることが確かめ られた。

3.6.成 形技 術

アル ミナ超微粉の遠心 (加圧)鋳込み成形

・原料粉末(75%mass)― 。アル ミナ (A1203)粉末

平均粒径O.22μ m
純度  99.99%

・分散剤(0.6%mass)…・ポ リカルボン酸

アンモニ ウム

・結合剤(0.1%mass)…・アク リルポ リマー

・イオン交換水(25%mass)
↓

。ボール ミル …。2時間

↓

・遠心分離機 …・1時間、遠心力2865g

↓

・ 乾燥 (50℃ )・ … 6時間

↓

・仮焼成 (500℃ )・ … 2時間

↓

・本焼成 (1200℃ お よび1400℃ )・ … 7時 間

↓

・炉冷

図9.成 形 したA1203構 造体

4 まとめ

前年度までに得 られたLIGAプ ロセス技術 を用い

て微細構造物 (部 品)の 製作を実施 した結果、LIGAプ
ロセスのX線 を使 つた リングラフィお よび電気メッ

キで微細なパターンを有す る金型が製作可能である

ことが確かめ られた。また、最終工程であるモール

帥

(a)柱 形状     (b)ハ ニカム形状

図 8.製作 したニッケル構造体(図 7)の 拡大写真

電気 メ ッキの工程
6)は

、前処理 、メ ンキ、後処理

の 3工程に大別できる。前処理では表面を活性化 さ

せ、不純物 を取 り除 く (洗浄等)工程である。 メン

キエ程ではスル ファミン酸ニ ッケル浴 によるNメ ッ

キを実施す るが、Niメ ッキは化学的に安定で、耐食

性 が強 く硬度、機械加工性 な ど優れた特性があ り、

メッキ皮膜の内部応力が小 さいので厚づけに適 して

いる。また、密着性についても優れている。

実験ではスル ファミン酸ニ ッケル浴に リングラフ

ィで製作 したPMMAの 微細構造体 を入れ 、外部電

源 を用いて電流を流 し、ニ ッケルイオンを還元析出

させ 、堆積 させ る。メ ッキ速度は電流密度によ り変

化する。電流密度は表面積 ldm2の 金属面に流れ る電

流の大きさである。 この値が大きくす ることによ り

メ ンキ速度が速 くなる。 しか し、この値 によ り、本

兼発生が盛んにな り、 ピンホール、 ピッ トの原因 と

な り、粗悪なメッキとなる。

今回は下記メッキ条件で実施 した。

・ メッキ液 …・スルファミン酸ニ ッケル メッキ液

スル ファミン酸ニ ンケル  450g/L
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ド技術について研究を実施 し、セ ラ ミックスの微細

な構造物が作製できた。 これ らの結果 をもとに次年

度では、微細構造物 (部 品)の製作を行 う応用化研

究を実施する。
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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 (第 4報 )

前川 昭・坂山 邦彦
」

Akira Maegawao Kuntthiko Sakayama

英 奈津子・徳本 宏司・和田 憲幸・小島 一男
ウ

Natsuko Hanabusa・ Hiroshi:Tokumotoo No五 yuki Wada・ Kazuo Kttima

要旨 光触媒の持つ高い酸化力 と還元力 を利用すれば水中の有害物質や汚染物質の分解除去

が可能であ り、排水処理や半導体洗浄用の超純水の製造などに光触媒 を利用する可能性が期待

で きる。現在は、光触媒機能を持つ半導体の研究が酸化チタンを中心 に行われてお り、実用化

されたもの も多いが、より以上の高機能化が求め られている。そこで、本研究では水処理分野

に応用すべ く取 り扱いやすい光触媒薄膜の高機能化を検討 した。その結果、酸化チタン薄膜に

金微粒子 を含有することにより光触媒機能が紫外光照射お よび可視光照射の双方で増加する

ことがわかった。

1 まえがき

半導体はそのバ ン ドギャップ以上のエネルギー

を持 った光を照射すると、半導体内部に電子・正孔

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。これが光触媒反応である。

この光触媒の持つ高い酸化力 と還元力 を利用す

れば水 中の有害物質や汚染物質の分解除芸が可能

であ り排水処理に光触媒 を利用する可能性が期待

できる。現在、酸化チタン系光触媒 を用いる、有機
ハロゲン化合物、農薬、フェノール類などの有機化

合物、さらには水面上の原油の分解除去などを目指

して、光触媒反応の高効率化や白金などの金属添加

の効果など'Dが検討されている。

昨年度 までの研究で光触媒活性 を増加 させ る方

法 として、チタン酸化物に触媒活性のある金微粒子

を含有 させた薄膜が有効であることを報告 してき

た。3)そ こで、本年度は金微粒子の含有量を変化 さ

せ、その光触媒活性について紫外光照射および可視

光照射の双方について検討 した。

2実 験方法

2.1 試料の調製

(1)金微粒子含有酸化 チタン薄膜の作製方法

コーテ イング溶液の調製 は図‐1に 示 した。原料 は

モル比でテ トライ ソプロ ピルチ タン(T,(o‐ iSO‐C3H

7)):ジ エ タノールア ミン(NH(C2H40H)2):エ タノール

(C,H50H):水 (Hρ O):塩 化金酸 ナ トリウム(NaAuC14・ 2

H20)=111:40:4:0～ 0.40調 製 した。 この溶液 は氷水で

0℃ に冷却 しなが ら攪拌 した。得 られた溶液 をデ ィ

ップコーティング法 を用いて、O.3 mm/secの 速度で

石英 ガラス基板上 にコーテ イング し、 100℃ で乾燥

*1技術第二科無機材料係
*2立命館大学理工学部化学科

させ る操作 を2回 繰 り返 して乾燥ゲルを作製 した。

その後、 この乾燥 ゲルを30分 間で室温か ら500℃ ま

で昇温 し、500℃ で60分 間保持 して焼結 した。以上

の操作 を4回 繰 り返 し、計8回 コーテ イング して薄膜

を作製 した。

Mixing(R■ 30 min)

Mi道ng(R■ 30耐n)

DropPing TIme(28-52 min)

Mi適ng(0℃,60 min)

× 2

Si02 glaSS substrate

Dipping and Drawing(0,3 mnVs)

Coating lengh(5 cm)

Drying(1∞ ℃,10 min)|× 3

Heating(500RD,60 Hin)

図-1.コ ーテ ィングの概要

2.2 光吸収スペク トルの測定

試料の光吸収スペタ トルは自記分光光度計 (島 津

製作所製、UV‐ 365)を 用いて、190 nm～ 800 nmま
での範囲で測定 した。

2.3 *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 (リ ガク

(Au:)Ti02 tHn fllm

体ょうGei thin rlim

1吐u:)SOl

C21LOH:H20:NaAuC14・ 2H20

蜘
解継1認司

Ti(OCH2(CHこ)2】C2LOH:HN(CH2CH20H)2
20:1
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製、RU‐ 200B)を 用いて、20=20° ～80° の範囲で浪1

定 した。

2.4 光触媒活性 の測定

作製 した試料の光触媒活性 は図2に 示 した装置 を

用 いて水 溶液 の温度 を25℃ に保持 しなが らメチ レ

ンブルー色素水溶液の分解性 を測定 した。紫外光照

射 は、ブラックライ ト(SpectrOnicsttENF‐ 260C/J,3
65 nm)を 光源 として用い、可視光照射 は500Wキ セ

ノンランプ(ウ シオ電機製DSBと 501A)に 紫外光 カ ッ

トフィアレター(MELLES GRIOT製 03FCG061)と 赤外

光 カッ トフイタレター(HoYAttCOLORED OPTICAL
CLASS,HA5)で 紫外光お よび赤外 光 を除去 して

ほぼ430～ 900 nmの 光 を光源 として用 いた。

02 gaS(mOw rate:0。 2〃mi→

室温から昇温せず直接500℃ で60分 間焼結する場合

と30分 間で室温か ら500℃ まで昇温後500℃ で60分

間焼結する場合 を比較する と後者の方が結晶化が

高いいことが分かつたので後者の焼結方法 を採用

した。

20 40              60
20/°

図-3.薄膜 のX線 回折パ ター ン
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図-2,光 触媒活性測定装置

(図 の正面か らXeラ ンプを照射 )

3結 果 お よび考 察

3.1 作製 したコーテ ィング膜 の特性評価
コーテ ィング溶液 に、従来の方法で、金 イオンを

加 えるとコーテイング溶液の攪拌中に、金 イオンが

還元 され金微粒子が析 出 し、粒子が大 きくな り溶液

が紫色 に着色 した り、金色 の粉末が析 出 した りした。

このため、金 イオンの還元 を防止するために、コー

テ イング溶液の温度 を氷水で0℃ に冷却 して攪拌す

ると、かな り長時間にわた り金微粒子 の析出が抑 え

られ溶液が紫色 に着色せず黄色のままであった。こ

のため、今回の金含有 コーテイング溶液は、氷水 で

0℃ に冷却 しなが ら攪拌 し、 コーテ イング した。

また、コーテイング膜の焼結 に際 して、目的であ

るアナターゼ型酸化チ タン結晶は、常圧で約 600℃

付近 まで加熱 される とルチル型酸化 チ タン結 晶 に

転移する、また低温で焼結する とコーテ ィング膜 中

の有機物が残留 して しまい酸化 チ タン薄膜が得 ら

れない。 よってコーティング膜 を500℃ で焼結す る

こととした。 さらに、500℃ で焼結す る際 に、膜 を

図‐4.薄 膜の光吸収スペクトル

この方法で、作製 した試料の うち酸化 チ タン:金

比 、 1:0.10ま で は透 明な深青色であったが、 1:o.20

以上 になる と不透 明 な紫色 になって均 質な膜 はで

きなかつた。このため、今回検討 した作成方法では、
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透明な金微粒子含有酸化チタン膜の組成は酸化チ

タン:金比が 1:0.10程 度が限界であると考えられる。

次 に得 られた透明の薄膜試料 (酸化チタン :金比

0,0.025,0.05,0。 10=Tl,Al,A2,A3)の X線回折パ ター

ン(図 ‐3)に は、20=25° 、48° 付近にアナターゼの特

徴的なピークが認め られた。 また、20=38° 、44°

付近に金の特徴的なピークが認められた。金の含有

量の増加 によ り金の ピークの強度が強 くなつてい

る。

また、得 られた透明の薄膜の吸収スペク トル(図 ‐

4)に は、500か ら600 nm付 近に金微粒子 に基づ くプ

ラズモン吸収が認められた。このプラズモン吸収の

ピークは、金含有量が多 くなるにつれ長波長側ヘシ

フ トした。

2.5

0.5

てメチレンブルーを用いて評価 した。メチレンプル
ーを初期濃度8.10 μm01/′ |こ なるように調整 し、吸光

度の変化から分解率を計算 した。紫外光照射により
メチ レンブルーの分解率 を測定 した結果 を図‐5に

示 した。この図からメチレンブルーの紫外線照射に

よる光触媒 による分解率は、金微粒子を含 まない酸

化チタン膜 と金微粒子含有酸化チタン膜 を比較す
ると金の含有比0.025と 0.05が金を含 まない酸化チ

タン膜 よ りそれぞれ低いかほぼ同 じ程度であるの

に対 して金の含有比0.10の 場合金微粒子 を含 まな
い酸化チタン膜 よりも高い分解率を示 した。

また、可視光照射の場合 も図‐6に 示 したように同

様 な結果であつた。
これ らの結果か ら金微粒子の含有比が0.lo以 上

でないと光触媒機能が向上 しないと考えられた。

4ま とめ

金微粒子などを酸化チタンに分散する場合、その

含有比が0.10以 上で光触媒活性が向上す ることが

分か り、光触媒薄膜の高機能化の可能性 を示 した。
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光触媒活性試験 は、図‐2の 装置 によ り有機物 とし
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薄膜による新素材開発に関する研究 (その 3)
―薄膜技術を用いたものづくリモデル研究開発一

坂山 邦彦
専   佐々木 宗生

中

Kunihiko Sakayama   Muneo Sasaki

要 旨

平成 10年度に実施された「ものづくり試作開発支援センター整備事業」で整備された高周波プラ不マ車

援マグネ トロンスパッタを使つて窒化ホウ素と窒化炭素の成膜を試みた。窒化ホウ素については、結晶相の

成膜が認められたが、立方晶、六法晶およびウルツ鉱型に当てはまるものではなく、イオン密度を上げるエ

夫が必要であると考えられる。窒化炭素については、生成された膜の窒素含有量に着目し、評価を行つた結

果、約 27の窒素含有量が認められた。

1ま えがき

基板自転用モータ本県は全国―のパルプ産地を有 してお り、需要の変

化にともない、耐摩耗性、耐食性、摺動性が要求され

ている。県内の多 くの企業が工具や金型を利用 してい

るが、それらの材料において、高硬度化、長寿命化が

求められている。これまでも薄膜材料の研究開発がお

こなわれてはいるが、薄膜の密着性や寸法精度等多 く

の問題がある。さらには、これらの薄膜に機能性を持

たせることも期待されている。

そこで、本研究は、硬質膜 として知 られているポロ

ン系、カーポン系の化合物について特に窒化ホウ素、

窒化炭素の調査をし、平成 10年度に実施された「 も

のづ くり試作開発支援センター整備事業」で整備され

た成膜装置を利用 して、試作研究をおこない成膜の条

件をさぐることを目的とした。

窒化ホウ素はダイヤモンドに次 ぐ硬度を有 してお り、

ダイヤモン ドよ りも熱的に安定であるため、切削工具

材料として利用されている。多 くの研究者によつて薄

膜化が行われているが、実用化には至つていない。ま

た、窒化炭素薄膜は理論的にダイヤモン ドより、硬い

と言われてお り、新 しい材料 として世界で注 目されて

いるが、成膜に成功 し実用化されたという報告はない。

2実験方法

成膜装置として高周波プラズマ支援マグネ トロンス

パ ッタ (日 本真空技術仰製 )を利用 した (図 1)。 こ

の装置の特徴は、図 2に 示すようにコイルを利用 し、

プラズマに高指向性を持たせ、プラズマを制御するこ

とによつて、基板をプラズマにさらすことな く、安定

した膜を生成することが可能 となることである。今回

の成膜では、窒イヒホウ素および窒化炭素 ともに基板と

ターゲット間の距離は常に 2 0cmと し、到達真空度が、

lo‐5～ lo‐7Paオ ーダーに達 した後、アルゴンガスと

窒素ガスをチャンパ内へ導入 し、成膜時の動作ガス圧

を制御せずに、Ar/N2の ガス流量比を変化させて成

基板加熱機構

ラジカル源

Rづ弓ズマ支援マグネトロンカソード

図 l RFプラズマ支援マグネトロンスパッタ装置

概略図

懇鎮

垂線が炒多ズマにさ岳され輩い

盛糠ぷ議壌に響壽喜気な歩ヽ

夢移質鷲

益簿薄継

ゑぶッタ穂躊糠鷺藤

機 F

今一ず ッ ト

24基機種

図2 装置原理概略図

▼
技術第二科 無機材料係
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膜実験を行つた。

窒化ホウ素については、高周波出力を 200W、 成

膜時間を 1時 間とし市販のBNタ ーゲツト (高純度化

学研究所製 )を利用 した。基板には、シリコンウエハ

ー (100)を用い、導入ガスAr/N2の 流量比、コイル

ぉょびラジカル源の出力による違いについて検討 した。

窒化炭素については、高周波出力を 200W、 コイ

ルを 150W固 定、成膜時間を 3時間とし窒化ホウ素

同様に市販のカーポンターゲツト (高純度化学研究所

製)を利用 した。基板にはシリコンウエハー (100)を

用い、導入ガスAr/N2の流量比、ラジカル源点灯の

有無による違いを検討 した。

表1成膜条件

高周波出力   (W)
コイル出力   (W)
ラジカル源出力 (W)
ターゲット

基板

基板サイズ  (n■ φ)

N2/Arガ ス流量比

成膜時間   (時 間)

基板温度

200

0,50 or 100

0,50 o「 100

BN

Si(100)

50,8

9/1,7/3,5/5,3/7

1

room

200

150

50

C

Si(100)

50。 8

9/1,5/5,2/8

3

■00m

BN C Nx

生成 した膜の評価には、窒化ホウ素については薄膜

X線回折装置 (理学電機い製MNT2500ⅦF)を用い、窒

化炭素はX線光電子分井分析装置 (いアルバツクフア

イ製ESCA5400)で 行 つた。

3結果

窒化ホウ素について、導入ガスAr/N2流量比IIよ

る成膜状態の違いは図3に 示す通りで、どのガス圧に

よる実験でも窒化ホウ素の結晶ができていることは確

認できたo Ar/N2=9/1の場合、 2θ =55° にピ

ークがみられるが、窒素分圧を上げると若干ピークが

低角度側にシフトしている。ピーク強度を比較すると

Ar/N2=5/5の時が最も強度が強く、ピークも多く

みられる。よつて、コイルおよびラジカル源の出力に

よる違いでは、Ar/N2=5/5の分圧で検討をイ〒う|
ととした。しかしながら、窒化ホウ素には下般的に、

s p3結合をもつ立方晶とウルツ鉱型とs p2結 合を

もつ六方晶の 3つ の相が存在するがこの結界からはど

の結晶相にも当てはまるものではなかつた。コイル出

力の違いについは、強度的には大きな違ぃはIみ られず、

ピーク位置が僅かに低角度側にシフトしただとすであつ

た (図 4)。 また、ラッカル源の違いについては、出

図 3
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図4 コイル出力の違いによるX線回折図

力を上げると逆にピーク強度が小さくなつた。さらに、

コイル出力を 50Wと し、ラジカル源の出力を変えて

実験を行つたが、同様にラジカル源出力を 100Wに

するとピーク強度は小さくなつた。これらすべての宗

験において、窒化ホウ素の結晶ピークは確認 れヽたが、

立方晶、ウルツ鉱型、六方晶に当てはまるものはみ ら

れなかつた。膜の配向性等の問題から薄膜 X線回折装

置のみで結晶相を判断することは困難であるので、 I

Rで確認する予定である。窒化ホウ素の膜をスパツタ

で成膜する際には、逆スパ ツタによる窒素の飛散が考

えられるのである程度察素分圧を上げる必要があ冷と

考えるが、文献では窒素分圧を過剰に上げることにふ

って立方晶の窒化ホウ素の生成が阻害されるという報

告がなされているものもある。立方晶の窒化ホウ素を

成膜するには、多 くの文献で基板バイアスをかけてお

り、ある程度膜が成長 した上でプラズマ密度を高めて

大きなイオン衝撃が必要とされている。現在、実験に

使つている装置については、これら文献に示されてい

るのに十分なイオン密度を得ることができるとは考え

られず、イオン密度を高める手未が必要であると考え

る。
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窒化炭素については、図.5に X線光電子分光による作

製窒化炭素薄際の導入窒素流量比に対する膜中窒素濃度の

変化を示す。

（さ
冨
寝
撫
締
■
墨

導入皇素孟量比(NVIA‖N2)X100「
)

図5 X線光電子分光による窒化炭素薄膜中の窒素

濃度

導入ガスのAr/N2流量比により薄膜中の窒素濃度が大

きいほど膜中の窒素濃度が大きくなる傾向がある。膜中の

窒素濃度は最大約27%であった。またラジカル源の点灯

の有無による変化では、有為な差は見られなかつた。ラジ

カル化させる方が一般的には反応性が上がることが考えら

れるため、有為な差が見られなかった原因としてラジカル

源点灯による成膜雰囲気への窒素原子・分子の供給量が減

少、もしくはラジカル原子のエネルギーが大きすぎるため

窒素原子が効率良く膜中に取り込まれないことが考えられ

る。本研究ではラジカル源の高周波出力を

50Wと 固定した。しかし他の研究ではラジカル源の

出力を増大させるほど膜中の窒素濃度か増大する傾向

が見られることから、今後ラジカル源の出力を変化さ

せて、その影響について詳細に検討 していく必要があ

る。

図 6に窒化炭素薄膜の窒素ls X線光電子スペク トル

を示す。また図 7に窒素ls光電子スペク トルの波形分

離の一例を示す。

BIndin“ EnetteV)

図7 窒素 ls光電子スペクトルの波形分離

図 6、 図 7よ り窒素流量比が増加するに従い、 3 9 8eV

付近のピークが増加することが分かる。波形分離したピー

クをそれぞれピーク I(398eV)、 ピークH(400eV)、 ピ

ークm(402eV)と した時の、ピーク Iの割合を図 8に示

す。ピーク Iは N―が変化 していることがわかる。図より導

入時窒素分圧sp3c結合のピークであり図 8よ り窒素流量比

が増加するほどN― sp3c結合の割合が増加することが分かる。
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図8 窒素流量比に対する Nis光電スペクトルピ

ーク 1面積の変化

4ま とめ

平成 10年度に実施された「 ものづ くり試作開発支

援センター整備事業」で整備された高周波プラズマ支

援マグネ トロンスパ ッタを使用 して、窒化ホウ素 と窒

化炭素の成膜を試みた。窒化ホウ素については、結晶

膜の確認はできたが、いずれも立方晶、六法晶および

ウルツ鉱型の結晶相には成 つてお らず十分な結果は得

られなかつた。今回の結果では、高周波出力を 200
Wて成膜を行つた場合、Ar/N2=5/5の ときが、

最もピーク強度が大 きく、ラジカル源は逆に利用 しな

い方が良い結果 となつた。コイルに関 しては、強度的

には大きな違いはなかったが、本装置の特徴を考えた

場合に、利用する方が良いと考えられるので、さらに

ピークI

ビーク題

ピーク

図6 窒素 ls X線光電子スペクトル
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出力を上げた場合を検討する。窒化炭素についても、

現時点では膜中に窒素が約 27%取 り込まれ、窒素流

量が増加するに従い、 N― sp3c結 合が増加することが確

認されているが、十分な結果 とはいえず、さらに窒素

含有率を上げる検討を行う必要がある。
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生物系廃棄物を原料とするバイオ燃料の開発に関する予備的研究

■

松  本   正、

Tadashi Matsumoto,

1.籍  言

近年、地球温暖化現象など地球 レベルでの環境問題や

化石燃料の枯渇がクローズアップされてお り、環境にや

さしく、資源の リサイクルを考慮 した燃料の開発が急務

となっている。 このため、環境に配慮 した活動として廃

食用油を自動車の燃料に利用 しようとする研究や活動が

活発に行われている
1｀。

'。 滋賀県においても、愛東町や

環境生協がすでに取 り組んでお り、県としての取 り組み

が検討 されている。廃食用油はそのままでもディーゼル

燃料となり得るが、動粘度が高いために既存のディーゼ

ルエンジンのままでは使用することが困難であり、エス

テル交換反応により脂肪酸のモノメチルエステル として

動粘度を低下させたうえで用いられる
卜 3七

廃食油をパ

イオディーゼル燃料 (BDF)へと転換する技術、すなわ

ち中性脂肪をメタノール と反応させ、脂肪酸のメチルエ

ステルとグリセ リンに転換する技術についてはかなり実

用化が進んでお り、ほとんどが食用油とメタノールの反

応に水酸化カ ジウム (KOH)を 用いるアルカ ジ触媒法を

採用 している
1｀ 3,。

しか し、本方法では、食漏油に過剰

のメタノールを添力日し、触媒として KOHを添加 して 6

0℃程度で反応 させるため、過剰のメタノールが蒸発 し

大気汚染の原因になることや、触媒の KOHが水質汚染

の原因になること、転換に熱エネルギーが多量に必要な

こと等が懸念 されている。

そこで、真に環境に配慮 した BDFの製造方法として、

酵素 (リ パーゼ)を用いて生物化学的に常温で反応を行

う技術の確立を目標 として研究を実施することとし、本

年度は予備的な検討を実施 したので報告する。

白 井 伸 明

Nobuaki Shirai

2.実 験材料および実験方法

2.1 実験材料

酵素は、ノボノメレディスクパイオイングス トリー (株 )

から恵与された Ca″れね αttrarcttα 起源の固定化ジパー

ゼ製剤 Novozym 435 4'ぉ ょぴ洛東化成工業 (株)製の

Pd9″あ胴ο,as y770たSθ 9パ 起源の固定化 リパーゼ製剤 (ナ

カライテスク (株)よ り購入)を用いた。食用油は日清

製油 (株)製の食用ナタネ油を、メタノールは片山化学

工業 (株)製の試薬特級品を、オレイン酸メチルエステ

ル標準品は和光純薬工業 (株)製のガスクロマ トグラフ

用をそれぞれ使用した。

2.2 脂肪酸 メテルエステルの定量分析

生成 した脂肪酸メチルエステルは、反応混合物 100 mg

を 3 mlの
“
―ヘキサンに溶解 したものを分析試料 とし、

(株)島津製作所製ガスクロマ トグラフ GC‐9AMに よ

り定量分析を実施 した。カラムは CC‐235を充壊 した 2

m ガラスカラムを、キャリアーガスには窒素ガスを、

検出器は水素炎イオン化検出装置 (FD)を用いた。カラ

ム温度は 230 ℃、インジェクターおよび検出器温度は

270℃に設定 し、キャリアーガス流量は 60 mVmin、 イ

ンジェクション量は 2 μlで分析を実施 した。オレイン

酸メチル 100 mgを 3 mlのヘキサンに溶解 したものを標

準試料 とし、標準との面積比で定量した。なお、すべて

のメチルエステルのピーク面積と濃度の関係はオレイン

酸メチルと同一と仮定して定量した。

生成 した脂肪酸メチルエステルをガスクロマ トグラフ

で定量する手法は、正確ではあるが前処理や測定に時間

を要するため、実際のプラン ト等では少々不正確になつ

ても、短時間で平易に分析できる手法が求められる。そ

こで、本研究においてはガスクロマ トグラフ法に代わる

要旨 :食用油のメチルエステル化によるパイオディーゼル燃料への転換は、水酸化カリウムを触媒とする化

学法で行われているが、収率を向上させるために過剰に添加されるメタノールや水酸化カリウムを含む高濃

度アルカノ廃水の処理が問題となつている。そこで、環境負荷の極力少ないメチルエステルの製造方法とし

て、酵素 (リ パーゼ)を用いた生化学的な手法の可能性について予備的な検討を行つた。その結果、辞素と

してNov卵  435を用いればパッチ法において理論収量の 95%以上の収率で食用油をメチルエステル化で

きることが判明した。また、Novozym 43S充 壊カラムによる連続生産システム格築や安価なツパーゼを利

用した反応についても検討を加えた。本予備研究により酵棄法によるパイオディーゼル燃料生産の可能性が

確認できたので、平成 12年度以降本格的な研究を推進 していく。
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簡易的な定量手法として、アンペ屈折計による屈折率法

の検討を行つた。アンベ屈折計はアタゴ (株)製 3T型
を使用した。

2.3 バッチ法によるメチルエステル化反応実験

食用油を 100%ト リグリセ ンドとすれば、その l moに

をメチルエステル化するのにメタノールは3 mole要す

ることとなるが、食用油に添加するメタノールのモル比

が食用油に対して 1.5以上になるとジパーゼは不可逆的

に失活するとい う島田らの報告
S'か

ら、Fig。 1に示すス

キームのとお り食用油 l mOleに 対してメタノールを 1

moleづ つ 3段階に分けて反応させた。反応は、いわし

パイアル瓶 (9 ml容 )

や生物科学 (株)製の振 トウ培養装置を用いて、30℃

で レシプロ 125rpmの条件で行つた。3段階目の反応が

終了後、固定化酵素以外の反応混合物を取 り出し、新た

に食用油とメタノールを添カロして、次のエステル化反応

を実施 した。エステル化反応は、同一の酵素を使用して

繰 り返 し10回行つた。食用油は トリオレイン (オ レイ

ン酸 3分子がグリセ リンとエステル化 した トリアシルグ

リセロール )、 と見なして、添加するメタノール量を計

算 した。なお、メチルエステルの収量が、その段階にお

ける理論収量の 90%に 満たない場合は、酵素のメタノ

ール失活を回避するため次の段階へ進まずにその時点で

実験を終了 した。

リパーゼはovoTm 435等 )を 0.2g秤量

ナタネ油5g,メ タノール 0.181gを添加

30℃、 125 rp騨 で振 トウ、 10時間

100 mgを 取 り出し、GCで分析

メタノール 0.1818を添力Π

30℃、125 rpmで 振 トウ、14時間

100 mgを 取り出し、oCで分析

メタノール 0。 181gを 添加

30℃、125 rpmで 振 ドウ、24時間

反応混合物を取 り出し (酵素は残す)、 CCで分析

―ルを l moleづ つ 3段階に分けて反応 させた。バンチ

法 と同様に、メチルエステルの収量がその段階における

理論収量の 90%に 満たない場合は、次の段階へ進まず

にその時点で実験を終了した。カラムの追過時間は、ア

トー (株)製のペ リスタポンプを用いて制御 した。

Fig.1.パ ッチ法による植物油のメチルエステル化反応実験スキーム

2.4 連続法によるメテルエステル化反応実験

Fig.2に示すように内径 15mm O、 長さ150 mmのガ

ラスオープンカラムにリパーゼ (Novozyn 435)を 4g

充填 した反応器 (パ/オ リアクター)を作成 し、Fig.3

に示すスキームのとお り食用油 l mOleに 対してメタノ
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Fig.2.連続法による植物油のメチルエステル化反応実験装置

ジパーゼ (Novozym 435,4g)充填カラムを作成

|

タネ油 100g,メ タノール 3.62gの 混合液

30℃、10時間かけてカラムを通過 させる

1段階目

100 mgを 取 り、GCで分析

メタノール 3.62gを 添加 して混合

2段階目 30℃、14時間かけてカラムを通過 させる

100 mgを 取 り、GCで分析

メタノール 362gを 添加 して混合

3段階目 30℃、24時間かけてカラムを通過 させ る

最終生成物、GCで分析

Fig 3 連続法による植物油のメチルエステル化反応実験スキーム
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3.結果 と考察

3.1バ ッチ法 でのNovozym 435触媒によるメチル

エステル化反応の収量

リパーゼとして Novozym 435を 使用し、パッチ法に

よリナタネ油のメチルエステル化を実施した際の収量を

Tabに 2に示す。メチルエステル化は実験法でも述べた

とおり、3段階に分けて実施 し、繰 り返し10回行つた。

また、試料は 3個並行 して実験に供した。その結果、反

応混合物 100 mg当たりの平均収量は、 1段階目で 32,0

mg(1段階目終了時の理論収量の 99.1%)、 2段階日で

3.2連続法でのNovozym 435触 媒によるメテルエ

ステル化反応の収量

リパーゼとして Novottm 435を 使用して反応器を作

成し、連続法によリナタネ油のメチルエステル化を実施

62.l mB(2段 階目終了時の理論収量の 99.5%)、 3段階

目で 86.4 mg(3段 階目終了時の理論収量の 99.4%)と

高収率で変換できることがわかつた。また、 10回の繰

り返 しによつても酵素の変換性能の低下はなく、最低 1

0回は繰 り返 し使えることがわかつた。実際のプラント

において採算のとれる手法として採用 されるためには、

100回 以上の繰 り返 し使用に耐えることが必要であ

り、今後、長期間にわたる繰 り返 し実験を行い、酵素の

寿命を確認する必要がある。

した際の収量は、 1段階日で反応合物 100 mg当 たりで

平均 16.6m8と 理論収量の 51.4%しか生成しなかつた。

繰 り返し数回実験を実施したが、多くても 17.3 mgと 収

量が予想以上に低かつた。反応時間が不足していること

Table 2 リパーゼ (NowoT邪 435)触媒によるナタネ油のメチルエステノ1/Tヒ反応の収量 (パ ッチ法)

脂肪酸メチルエステル生成景

(ng/100 mg反 応混合物)

平均値

理論値

収 率

32.0

32.3

99。 1%

62,1

62.5

99.5%

86.4

90.6

95.4%

10 30,731.5 62.531,7 61,6 86,9613 85.6 85.2

32.99 32.533.4 63.263.9 62.2 87.487.8 88.1

8 3■529,7 60.230.2 59。 861,3 85.984.4 87.3

7 33.332.8 63.33h9 62.962.1 87.687.3 86.9

31,16 32.533.1 63.763.1 88。263.3 87.586.5

5 30。 83h9 60.861.233.4 6Cl.2 85.485.2 84.7

33.94 64.032.333.2 62.563.2 88.187.5 87.2

31,73 61.832.132.7 61.462.1 86.986.3 87.1

2 30.431,632.1 62.462.2 86il60,9 85.885.5

30.731.2 62.731.8 61.461,3 88.683,982.5

No.3No.2No.1 No。 3No,2No.1 No.2No。 1 No.3

繰 り返

し回数

1段階目 2段階 目 3段階目
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も考え、 1段階 目の反応を終了した混合物をそのまま、

再度反応器を通過 させたが、反応混合物 100 mg当 たり、

16.8 mgと ほとんど変化 しなかつた。未反応メタノール

が存在するため、このまま 2段階目にはいると貴重な酵

素を失活させて しま う恐れがあり、 1段階目のみで実験

を終了して原因を究明中である。カラムから取 り出した

酵素を用いて、パ ッチ法でメチルエステル化実験を行え

ば理論収量の 90%以上の収量があることから、酵素の

半分以上が失活 しているとは考えにくい。これはあくま

で推測であるが、連続法で反応収率が増加 しなかった原

因は、反応生成物の 1つであるグリセ リンが反応器の中

に溜まり、酵素の活性を阻害する現象、いわゆる生成物

阻害が生 じたのではないかと考えている。他に、反応器

カラムヘの固定化酵素の充填が不良で、植物油/メ タノ

ール混合物が、同一箇所のみを流れるため、接触面積が

極端に低下したことも考えられる。

まずは 1段階 目の収量を増加 させることが必要である

ので、今後は理論収量の 95%以上を目指 し、検討を加

えていく。

3.3 -般的な リパーゼの利用

今回はノボノルディスクパイオイングス トリー (株 )

よリサンプルの恵与を受けたリパーゼ Nowozyn 435を

使用して実験を実施 した。Novozym 435は エステル化

反応に最適なジパーゼとして開発されたものであり、今

回の実験でも植物油とメタノールの混合物に本酵素を添

加して反応させるだけで、高効率で脂肪酸のメチルエス

10

テルが生成し取り扱いの容易さの観点、環境への負荷の

観点、性能の観点から考えて最適な酵素であるが、価格

の点で (lkgあたりおおよそ 20万円程度と推定される)

で購入しにくい面がある。そこで、ここでは他の安価な

酵素で代用できないかを検討することとした。酵素は同

じ種類 (名 前)のものであつても、起源によつて性質が

大きく異なる。Novoηm 435は世界的な酵素メーカー

がエステル交換反応を目的に開発したもの4)であり、同

じ性能のものが容易に見つかるとは思えないが、一般に

市販されている固定化 ヅパTゼを用い、反応条件等を変

化させることによつて、エステル化反応をある程度向上

できないか検討 した。そして、本検討においては滋賀県

内に工場を持つ洛東化成工業 (株)製の みθ″わ脇οИ斜

/7ο邪確潜起源の固定化 リパーゼを用いた。

まず、Fig.1の スキームに従いバッチ法により第 1段

階目の反応を実施したところ、脂肪酸メチルエステルは

反応混合物 100 ngあたり5 mg程度しか生成しなかつ

た。すなわち、Novozyn 435と 同じ反応条件ではほと

んど反応 しないことがわかつた。そこで、反応への水の

関与を考え Fig.1の スキームに示す反応条件に水を 0～

0.6 ml添加 して第 1段階目の反応を実施 したところ、

Fig.4に 示すとおり水の添加量が 0.2五 Iま では急激に収

量が増加し、以後減少していくことがわかつた。そして、

水を0.2即l(4%)添加 した場合がもつとも収量が高く、

反応混合物 ЮO ngあたり23 mgと 、理論収量の約 70%
の収率で生成することがわかつた。

ぎ

ｏ
三
ぎ

ヽ

嘲
≦
ミ
IK

K
H

0     0.2    0。 4

水添加量 / 皿
0,6

Fi七.4.Ps♂″わ脇ο″密′″ο″sC?潜 起源の固定化ジパ▼ゼによるナタネ油のメチルエステル化

反応における脂肪酸メチルエステルの収量に及ぼす本の影響

0
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本リパーゼの場合、 トリアシールグリセロールの状態

でメタノールを取 り込むことが出来ず、水が関与して一

旦遊離脂肪酸になり、次にメタノールと反応して脂肪酸

のメチルエステルが生成するものと考えられた。

次に、水の添加によつてメタノール濃度が低下するた

め、メタノールの濃度を増加させ収量に及ぼす影響を調

べた。Fig。 とのスキームに対して水を 0。2 ml添加すると

ともに、メタノールを 0。 18“I～ l mlま で増加させて

脂肪酸メチルエステルの収量を検討した結果をFis.5に

示す。その結果、メタノールの添力a量を 0.27 gに増加

すると収量が少し増加する (反応混合物 100 mgあ たり

24 mgまで)Di、 これ以上メタノール添加量を増加する

と、急激に収量は低下することがわかつた。これは、遊

離のメタノールによリリパーゼが変性、失活したためと

考えられる。メタノールの添加量を 0。27 gま で増加さ

せても収量はほとんど増加 しないことから、メタノール

は 0。18 8館物油の 1/3モル量)で反応を実施するのが

適切であると考えられた。

3,4 脂肪酸 メチルエステルの簡易分析法の検討

生成した脂肪酸メチルエステルをガスクロマ トグラフ

で定量する手法は、正確ではあるが前処理や測定に時間

を要する。実際のプラン ト等では少々不正確になつても、

短時間で平易に分析できる手法が求められる場合も多

ぃ。そこで、本研究においてはガスクロマ トグラフ法に

0   0.2  0.4  0.6  0.8   1

メタノール添力日量  /g

Fig.5。 Ps?守われcPttty7vο′♂sc?潜 起源の固定Tヒ リパーゼによるナタネ油のメチルエステル化

反応における脂肪酸メチルエステルの収量に及ぼすメタノールの影響

代わる簡易的な定量手法として、アッベ屈折計による屈

折率法の検討を行つた。

まず、オ レイン酸メチルおよび リノール酸メチルとナ

タネ油を任意の割合で混合 し、混合割合 (すなわち各脂

肪酸メチルエステルの濃度)に対する屈折率の関係を検

討 した。その結果、ナタネ油 100 %の ときの屈折率は

■4718であり、脂肪酸メチルエステル濃度の増力日ととも

に直線的に届折率が減少することがわかつた。このよう

に、脂肪酸メチルエステル濃度の増加 とともに属折率が

減少するのは、他の脂肪酸メチルエステルも同様 と推寡

され、直線の傾きすなわち濃度に対する屈折率の勾配は、

純】旨肪酸メチルエステルの屈折率に依存すると考えられ

た。ナタネ油の脂肪酸組成および各脂肪酸メチルエステ

ルの屈折率は Table 2に示す とお りであることがわかつ

ている
6.7)。 このことから、屈折率により脂肪酸メチル

ェステルの濃度が推定できることがわかる。そこで、ナ

タネ油を構成する脂肪酸のメタノールによるメチルエス

テル化反応途中すべてにおいて、各脂肪酸メチルエステ

ルは、各脂肪酸の構成割合に従つて生成すると仮定する

と、屈折率に対する脂肪酸メチルエステル濃度 (%)を表

す関係式は (1)式のとお り導出できる。

ME(%)=(1.4718-財 め/0.000191     (1)

しかし、(1)式においては反応途中に生成するジアシル
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1.48

絲 1.47

忘

熙
1.46

1.45

グリセロールやモノアシルグリセロール、あるいはグリ

セロールの層折率については考慮されておらず、正確な

定量のためには、これらの反応中間体や他の生成物をも

考慮した式を提案する必要がある。屈折率の測定によつ

ても脂肪酸メチルエステル収量の分析が出来る可能性が

示唆されたが、今後は、実際の実験で生じた反応混合物

の屈折率を測定するとともに、ガスクロマ トグラフで脂

肪酸メチルエステルの濃度を測定し、実験による関係式

0    20    40    60    80   100
脂肪酸 メチルエステル /0/O

Fig.6.ナタネ油と脂肪酸メチルエステルとの混合割合と屈折率との関係

Tabに 2ナタネ油の脂肪酸組成とそのメテルエステルの屈折率

エルシン酸 (22:1) 1% 1.4540

ヅノレン酸 (18:3) 90/O 1.4710

20%リノール酸 (18:2) 1.4620

630/cオレイン酸 (18:1) 1.4520

ステアリン酸 (18Ю ) 20/O 1,4516

パル ミチン酸 (1&0) 50/O 1,4512

比率 (%)脂 肪 酸 純メチルエステルの屈折率

を作成することが望まれる。

4.おわりに

地球温暖化現象など地球 レベルでの環境問題や化石熔

料の枯渇に対応するため、県内で回収 される廃食油等の

植物油脂系パイオマス資源を、環境に負荷の少ない生物

化学的な手法によリパイオデイーゼル媒料に転換する手

オレイン酸メチル

ジノール酸メチル
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法を検討 した結果、エステル交換反応用に開発された専

用の酵素を用いれば、効率的に変換が可能であることが

判明した。李回の予備実験では、連続法において収率が

期待 したほどあがらなかつたが、今後の改良により連続

法でも効率 よく変換す ることが可能であると考えてい

る。地域に発生するパイオマス資源をエネルギー物質に

変換 して地域で使用する、いわゆる「地域エネルギー」

は、資源の有効利用や環境保全の面から今後益々重要視

されるものと考えられる。このような考えの下、すでに

廃食油をメチルエステル化 してデイーゼル燃料とする取

り組みは各地で行われているが、いずれも化学的な処理

法であり、多量のアルカ リ触媒の処理等環境県全面から

改良すべき箇所が存在する。今回検討 した手法によれば、

植物油とメタノールの混合物を ,パーゼを充填 した反応

器に通過 させるだけで済み、取 り扱いが極めて容易であ

る。また、処理すべき廃棄物が生 しないのも特徴である。

今後は、平成 12年度以降本格的な研究段階に入 り、

さらなる高収率化を目指 して検討を重ねるとともに、市

販の安価な リパーゼでの検討を行 う等、実用化に向けて

研究を進めていく予定である。現在、未使用の植物油を

用いて実験を行つているが、実用化の原料としては廃食

油を予定してお り、廃食油を試料 とした実験も進めてい

く予定である。
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低温硬化セラミックスの開発

横井川正美
*

Masalni Yokoigawa

要 旨 従来、陶磁器は珪石、長石、粘上を基本 3成分とし、12CXl～ 13CXl°Cく らいで焼成するのが普通である。本研

究では、骨材、樹脂、粘土を3成分にすることにより、可塑成形が可能であり、かつ 150℃ という熱処理で製品ができ

るという素材が開発できた。そこで、組成や処理温度による特性の違いについて報告する。    .

l fよじめに

近年、バブル経済崩壊後の不景気で陶磁器関連業界も

その出荷量は低迷してお り、新たな需要を喚起するよう

な新製品に対するニーズは潜在的な購買欲はあるだけに

強い。また、生産コス トの低減や作業の効率化なども競

争力のある製品を作るためのキーワー ドである。

一方、資源のリサクイクル、リユース、さらには C02

の排出量の削減といつた環境問題も 21世紀の重要なテ

ーマである。

本研究では、これらのことを考慮し、陶磁器企業が従

来の成形設備を成形し、焼成は乾燥程度(150° C)で 可能

な骨材一樹脂一粘土系の素材について検討した。骨材に

は、陶磁器や瓦などの窯業系廃棄物、各種岩石くずなど

が用いることができるため、資源の有効利用にも緊がる。

2 実験方法

2_1 使用原料

骨材には畑長石を乾式粉砕した新陶産業製無地クレー

(50%径約 23 μ m)、 粘土には土岐口蛙目、樹脂は住友

精化製の微粉末ポリエチレン Uμ 20(中位粒度 20～ 30

μ m)を用いた。

骨材と粘上の化学分析値は表 1に 示す。

表1.使用原料の化学分析値

Si02 A20a Fe203 TiO?CaO MgO K20 Na20 1gioss

無地クレー 77812.70,160.030.410.014.693540.61

土岐口蛙 目 48.83441.470,900140.300,900.12126

22 調合割合

表 2に示すように、調合範囲は粘± 40～ 6Cl%、 ポリ

エチレン10～ 30%と した。

表2.調合割合

① ② ③ ④ ⑤ ⑥ ⑦ ③ ◎

無地クレー  50

土岐日蛙 目 40

ポ リエチレン 10

2_3 試験体作製方法

表 2に示す調合物 500gを 自動乳鉢で 10分間乾式混

合 した後、水を加え、適当な硬さの練 り土した。そして、

100X15mmの 金型に 25g入れて手で圧力を加えて成

形 した。

24 加熱方法

島津製作所製熱風低温乾燥器STAC P-50Mを 用いた。加

熱温度は25°C刻みに100～ 175°Cの範囲とした。なお、保

持時間は1時間と4時間の2通 りである。     ド

2.5 物性試験方法

2.5.1 水壊試験と収縮率

水壊試験は試験体を水中に沈め、24時 間後にその状

態を目視することで評価 した。また、収縮率は成形時の

長さ方向の 10儀lmを基準とし、加熱後にノギスでその

寸法を測 り求めた。

25.2 曲げ]強さ

島津製作所製オートグラフAG-2000Aを用いた。測定条

件は、スパン301nll、 クロスヘツドスピード0.511ul1/minで

ある。

3 結果と考察

31 水壊試験の結果
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100℃ では 1時間、4時間いずれも完全に崩壊 してい

た。 125℃ のものは、1時間、4時間いずれも形状は維

持 していたが、持てる状態ではなかった。

また、150℃に加熱 したものに形状も完全に維持 して

お り、十分な強度を有 していた。 175℃ でも問題はない

が、200℃ 付近からは焦げて黒 くなる。加熱 し過ぎて焦

が した場合は、非常に強い悪臭が発生するので温度制御

には注意が必要である。

3.2 収縮率試験の結果

無地クレーー土岐口蛙 目―ポリエチ レン系の収縮率を

図 2に示す。なお、この系は加熱温度は低いため、収縮

のほとんどが乾燥収縮であり、加熱温度による差はほぼ

誤差範囲であつたのでそれ らの平均 を収縮率 とした。

傾向としては、粘土やポ リエチ レンの比率が高 くに

なるにつれて大きくなっていることがわかる。

一般の陶磁器では、乾燥収縮 と焼成収縮があ り、両

方で 10～ 15%と なる。収縮率が大きいと、乾燥時や焼

成時に切れや割れなどが発生 しやすくなる。このことか

ら、低収縮性は歩留ま り向上にも貢献できそ うである。

土岐 口蛙 目

80 20

40 60

20

12MPaと 信楽焼の大物イ土の 15Mpaに近くなる。さら

に 175℃ 4時間の調合 5や 6はそれに匹敵するようにな

る。

■

囲 1時間保持

■

123456789
調合番号

図3150℃加熱試料の曲げ強さ

20.0

18.0

160
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図4175℃加熱試料の曲げ強さ

4 まとめ

樹脂を配合の低温硬化セラミックスについて検討した

結果、下記の知見が得られた。

・従来の陶磁器と同様の成形方法が可能である。

・焼成にかかる時間とエネルギーが大幅に低減できる。

・表面硬度は劣るが、弾性があるため、割れにくい。

・樹脂にように高価な金型や射出成形機は不要であるた

め、多品種少量に封応 しやすい。

・陶磁器独特で、樹脂ではできない加飾が可能である。

このように、陶磁器と樹脂の良さを併せ持つ素材であ

り、樹脂についても生分解性プラスチックや廃ペットボ

トルなどへの展開が計れ、用途もガーデニング、置物、

各種試作用途など幅広い分野に応用できそ うである。
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図2.無地クレーー土岐口蛙目―ポリエテレン系の吸水率

33 曲げ強さ試験の結果

調合①～⑨の各加熱条件での曲げ強さを図 3、 図4に

示す。なお、100℃ と 125℃ の加熱試料は水壊試験で問

題があったので図は割愛するが、100℃で 2‐5MPa、 125

℃で 6‐ 13MPa程 度である。

水壊試験のパスした 150℃ 加熱試料の曲げ強 さは
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