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第 1章 研究開発の概要 

 

１－１ 研究開発の背景・研究目的及び目標 

 

〇背景 

 国内のポリエチレン（以下「ＰＥ」とする）生産量は年率 5～10%ほど減少し続けており、2012 年度の 

全世界に占める日本の生産量（2,605万トン）のシェアはわずかに 5.4％に過ぎない。ＰＥ製品の輸出も

2010 年には約 600 トン（約 1,500 億円）が 2015 年には約 400トン（約 1,200 億円）まで減少している。

一方、日本のＰＥ製品輸入量は 2010 年に約 240 トン（約 500億円）が 2015 年に約 370 トン（1,000 億

円）と増加している（財務省貿易統計より）。この統計のとおり、ＰＥ製品は、近年海外勢（タイ、マレ

ーシア、中国など）の低コスト製品が市場に流入しており、国内外の市場でシェアを奪われている。そ

のため、国内ＰＥ製品メーカーは国際競争力を高めるため、更なる低コスト化を行うための様々な研究

開発（低コスト製造技術の開発等）が進められている。 

しかし、製品コストのうち原料費が全体の 30〜50％（川下企業のヒアリングより推定）を占めてお

り、低コスト化を進める中で大きなボトルネックとなっている。そこで、ポリエチレン樹脂等の再資源

化を行っている当社に対して、取引先である積水化学工業㈱や㈱フジクラ等から、射出成型・プレス成

型用リサイクルＰＥを 100 円/kg で供給して欲しいという強いニーズが寄せられている（現在のリサイク

ルＰＥの市場価格：約 120 円/kg）。 

また、電線、ケーブル、ＰＥ管など架橋ＰＥを用いる製品では、端材の処理コストも課題となってい

る。現在、非架橋ＰＥは再資源化の手法は確立されているが、架橋ＰＥ（特に架橋高密度ＰＥ）におい

ては実用化に至った再資源化技術はなく、ほぼすべてが産業廃棄物として埋立や焼却で処分されてい

る。そこで、端材発生を減らす様々な取組が各社で行われているものの、架橋ＰＥ製品を大量に製造し

ている積水化学工業㈱や㈱フジクラにおいて、年間 840 万円の処理費用が発生しており、架橋ＰＥ廃棄

物の再資源化について、当社にニーズが寄せられている。 

以上の概略を図示する。 

 

 ――背景図―― 
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〇目的および目標 

 

 目的は次の２点 

 

つまり 

 架橋高密度ＰＥを熱可塑化する技術を開発し、射出成型・プレス成型用の原材料となる 

リサイクルＰＥを製造する。 

 

架橋高密度ＰＥの効率的な熱可塑化を実現するために  

 ２軸押出機の導入（サブテーマ①） 

 熱可塑化条件の最適化（サブテーマ②） 

を実施し、付随して 

 リサイクルＰＥ物性値のデータベース（サブテーマ③） 

を作成する。 

 

さらに、リサイクルＰＥを原料とする成型品を開発・製造するにあたり 

量産を見越した生産性の把握及びコストダウンへの対応（サブテーマ④）を行う。 

具体的には 

  数値目標 

架橋高密度 PE の熱可塑化技術開発 

ゲル分率＊１ ３０％以下 

効果率＊１ ０．５以上 

製造コスト ９０円／Ｋｇ以下 

＊１ 用語説明を参照。 

  目標製品 

熱可塑化ＰＥを原料とする製品の開発 

防護板 

電線カバー 

雨水貯留槽 

この結果として 

 
ことを目標とする。
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１－２ 研究体制 

 

 研究体制概要を下図に示す。 

 

 

 

１－３ 当該研究の連絡窓口 

機関名 株式会社オオハシ 

所属・役職 代表取締役社長 

氏名 塩野 武男 

電話番号 ０４５－５０２－０２４１ 
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１－４ 成果概要 

 

〇本開発の位置付け 

  

成果概要を示すにあたり、製品の流れの中の本開発の位置付けを下図に示す。 

 
〇成果概要 

 まず架橋高密度ＰＥの熱可塑技術の開発（広義には上図リサイクルＰＥの開発）においては 

当初から製品開発するのは非効率であるため、まずリサイクルＰＥ物性の数値目標を掲げ材料開発した。 

本開発では、その数値目標を達成することができた。 

  数値目標 数値評価 総合評価 

架橋高密度 PE の熱可塑化技術開発

（リサイクルＰＥの開発） 

ゲル分率 ３０％以下 ◎     

△ 効果率 ０．５以上 ◎ 

 次に、上記で開発したリサイクルＰＥで製品開発試作を行った。 

リサイクルＰＥで試作した防護板は、剛性・耐熱性において現状品を上回る物性を得ることができた。 

 電線カバーは、製品規格値を満足する試作結果を得たが、現状品に比較して規格値裕度がなく、改善が

要求されている。 

 雨水貯留槽においては、リサイクルＰＥの流動性が不足し射出成型する上で問題となっていて、試作 

成型を実施するまでに至っていない。リサイクルＰＥの流動性の改善が要求されている。 

成型品の種類により、リサイクルＰＥに要請される物性は多種である。成型品に応じて、リサイクルＰＥ

を調整・開発していく必要があることは，言及するまでもない。その意味で、リサイクルＰＥの開発成果

を総合評価△とした。 

  目標製品 評価 

熱可塑化ＰＥを原料とする製品の開発 

防護板 〇 

電線カバー △ 

雨水貯留槽 未評価 

 

最終製品

本研究・開発の対象工程

廃

架橋

Ｐ Ｅ
解体

分離

熱可塑化

ペレタイズ ペレッ ト

防護板・ 敷板

雨水貯留槽

電線カバー

成型

リ サイクルＰ Ｅ
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２－１ 開発経緯 

 

３年間の開発は装置の導入に合わせて行った。その経緯を下図に示す。 

 

 

主な導入装置　　――写真――

２軸押出機

プレス成型機＋金型 ペレタイザー
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２－２ リサイクル PEの開発 

２－２－１ 用語説明および取扱材料 

〇用語説明 

ポリエチレン      

（以下 PEと省略) 

ＰＥ (polyethylene)は、エチレンが重合し鎖状構造を持つ高分子。密度により高密度 PE と低密度 PE に分類され

る。下図 ＰＥ化学式参照 

架橋 
鎖状高分子同士が分子結合すること。架橋が進みと、鎖状高分子が立体的に網目状高分子となりＰＥは熱・力に対

して安定（形状変化し難い）になる。下図 架橋模式図参照 

架橋ＰＥ 

架橋ＰＥは高・低密度ＰＥを架橋させたものがあり、架橋剤として過酸化物を用いたものとシランを用いたものに

大別される。 

通常のＰＥはキシレン等に溶解するが、架橋ＰＥはゲル（半固体の状態）が残り熱をかけても溶融しないため、再成

型ができず、リサイクルができない欠点がある。 

熱可塑化 
分子結合を切断し、熱を加えたとき溶融状態になる材料にすること。本開発の目的は廃架橋ＰＥを熱可塑化し、リ

サイクルＰＥおよびリサイクルＰＥで成型した製品を市場に供給することである。 

せん断 
物体の隣接した部分に逆方向に力を加え変形させること。ハサミで紙を切るのは、このせん断によるものである。   

本開発においても、せん断を利用して分子結合を切断している。 

せん断速度 流れをせん断方向に流し続けるときの、流れに直交する方向の単位長さ当たりの速度差。すなはち、単位は(1/S) 

 

 

 

 

 

ゲル分率 

架橋の度合を表す一指標。具体的には、ＰＥをキシレン（溶剤）で溶かしたときの、元の重量に対する溶けなかった重量の

割合を百分率で表した値。 

実測ゲル分率 サンプルを測定し得られたゲル分率。以降、ゲル分率は実測ゲル分率を示す。 

換算値 全供給量が架橋 PE であった場合のゲル分率=全供給重量×実測ゲル分率/架橋 PE供給重量 

計算値 供給材料各々のゲル分率を XH*=0.718、XL*=0.662、添α*,添β*=0とし、供給重量で重みづけした  

ゲル分率=（0.718×XH 供給重量＋0.662×XL 供給重量)／全供給重量 

評価値 

差 計算値と実測ゲル分率との差=計算値ー実測ゲル分率 

効果率 ２軸押出機によるゲル分率低減効果=差／計算値     全ての架橋ＰＥを可塑化したとき効果率=１ 

 注＊ XH=架橋高密度 PE（SX-XLHDPE)  XL=架橋低密度 PE（PX-XLLDPE) 

    添加剤α＝添α    添加剤β＝添β  以降同様に省略    

 

ＰＥ化学式 

   架橋模式図 
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〇取扱材料 

 

熱可塑化を促進するために添加した材料を次の記号で示す。 

 

略記 略記

XH X L

名称

H D P E LD P E

略記 略記

H D LD

１次用途 １次用途

水道管 電線カバー

＝0 ＝0

名称

高密度ポリエチレン 低密度ポリエチレン

処理前

ゲル分率

処理前

ゲル分率

名称

架橋高密度ポリエチレン

名称

架橋低密度ポリエチレン

SX-X LH D P E P X -X LLD P E

１次用途 給湯管 １次用途 電線絶縁材

処理前

ゲル分率
＝0.718

処理前

ゲル分率
＝0.662

α β Ａ Ｂ Ｃ Ｄ E

添加剤

添Ａ　のように略記
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■ ＬＡＢ実験（山形大学） 
 

２－２－２ ＬＡＢ実験装置 

 

○少量高せん断成形加工装置  

 

本実験では、ラボスケール（100g程度）での

架橋高密度 PE の熱可塑化実験を行うための装

置として全自動小型せん断成形加工装置 

（NHSS2-28, 株式会社ニイガタマシンテクノ）

を使用した。最大せん断速度は 8400s-1、最大

せん断時間は 30s である。装置概略構造を図 1

に示す。 

予備可塑化部から XH と添加剤を投入し、高

せん断部に注入され、混練を行った。温度は予

備可塑化部を 160℃、高せん断部を 300℃とし

た。高せん断部のせん断速度は 700, 1400, 

2100s-1、せん断時間は 10,30s とした。 

 

 

 

 

 

図 1 全自動小型せん断成形加工装置の概略図 

   (a) 全体模式図 (b) 高せん断部 (c) 予備可塑化部 
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○動的粘弾性測定装置 

  

 架橋 PE及びその可塑化処理を行った試料の可塑化の程度を定量的に評価するため、粘弾性測定を行う。

高分子材料は典型的な粘弾性材料であり、動的粘弾性測定は高分子の分子量、分子量分布、分子鎖の絡み

合い、長鎖分岐の程度、架橋度などに関する重要な情報を与える。 

動的粘弾性測定に用いる回転レオメーターとして Physica MCR 301（Anton paar 社）を使用した。直径

12mm のパラレルプレート治具を使用し、窒素雰囲気下で測定した。測定の模式図を図 2に示す。 

周波数スイープ測定は温度 200℃で測定した。サンプルが熱に対して安定な時間内に測定するために周

波数ω 100～0.1rads-1 の範囲で行った。ひずみはひずみスイープにより線形範囲を決定し、時間スイー

プ実験（ω= 1rads-1、γ=1~5%）から、安定に実験できる時間範囲を決定し、それらの結果から周波数ス

イープ範囲を決定した。 

 

 

粘弾性を表す最も簡単なモデルとしてバネ（理想弾性体、弾性率 G）とダッシュポット（理想粘性体、

粘度η）からなるマクスウェルモデルを図 3に示す。このモデルに微小振動を与えたとき、この粘弾性モ

デルの弾性的寄与を貯蔵弾性率 G’、粘性的寄与を損失弾性率 G”と呼ぶ。この粘弾性モデルは速度に応

じて粘性的あるいは弾性的性質を示すことになる。周波数依存性の模式図を図 4に示す。図に示すように

材料の緩和時間に関して十分速いωあるいは材料の緩和時間が十分長いと架橋ゴムのような速度依存性

のない G’挙動がみられる。一方、緩和時間が短い、あるいは変形速度が十分遅い場合には両対数プロッ

トにおいて G’と G”の傾きは 2 と 1 となり、これは液体的な振る舞いを示す。つまりこのような粘弾性

カーブから材料が固体的（架橋ゴム）あるいは粘弾性的（可塑化材料）であるか判断することができる。 

 

図 2 粘弾性測定の概略図 

   （a）測定の模式図 

   （b）測定装置 
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図 3 マクスウェルモデル 

図 4 マクスウェル要素の弾性率 G',G"の周波数依存性 
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２－２－３ LAB 高せん断処理 

 

○XH(未処理）と HD（未処理）の動的粘弾性 

 

図 5 に XH と HD の周波数分散挙動比較を示す。 

XH の貯蔵弾性率 G’は周波数にほとんど依存せず G’~105程度の弾性率を示した。これは XH がシラン架

橋により三次元網目構造を形成しているためであると考えられる。 

一方、HD の G’は高周波領域では XH に近い値を示すが、周波数の低下とともに大きく減少する。このよ

うな周波数依存性は前に述べたように一般的な熱可塑性高分子の典型的な粘弾性挙動である。ただし、こ

の周波数域で純粘性を示す G’~ω2 になるような終端緩和域は見られず、比較的分子量の高い線状高分子

であることが示唆される。 

  

 

なお XH：SX-XLHDPE   HD：HDPE  である。 

図 5 200℃における XH、HDの動的粘弾性結果 



14 

 

○高せん断の影響 (XH, XH+添α) 

 

次に XH の高せん断実験を行った。温度は予備可塑化部 160℃、高せん断部 300℃とした。せん断速度は

2100s-1、せん断時間は 10, 30s とした。また XH に添αを 15wt%ドライブレンドして高せん断実験を行っ

た。動的粘弾性結果を図 5に示す。 

せん断時間 10s で比較すると高せん断のみの場合、G’が約 1/10 に低下した。添αを混ぜて高せん断を

行った場合、XH単体に対し G’が約 1/30 に低下した。せん断時間 30s で比較すると高せん断のみの場合、

G’が約 1/100 に低下した。添αを混ぜて高せん断を行った場合、XH 単体に対し G’が約 1/300 に低下し

た。 

 添αのドライブレンドにより G’の低下が大きくなったが、周波数依存性はほとんど変化していない。

このことから高せん断 10, 30s、添α15wt%の 10s 処理品では架橋点間の分子量が増えているものの架橋構

造自体は保持しているものと考えられる。しかし、添α15wt%添加品では高せん断 30s において低せん断

領域でやや架橋構造が崩れて可塑化する傾向がみられる。なお、図中（せん断なし）は未処理と同一。 

   

 

図 6  高せん断処理した XH、XH＋添α (15wt%)の 200℃における動的粘弾性結果 
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○XH＋添加剤（添 A, 添 B, 添 C, 添 D） 

 

 シラン架橋 PEは、架橋部がシロキサン結合と呼ばれるケイ素と酸素が結合したものである。この結合は、

PE を構成している炭素-炭素結合に比べて、結合エネルギーが 1.25 倍大きい。すなわち、架橋部を高せん

断で切断する際、炭素-炭素結合よりもシラン架橋のほうが切れにくい。したがって、シラン架橋 PEは可

塑化が難しい。 

 シラン架橋を切断するため検討されている方法として超臨界アルコールを用いる方法がある。シロキサ

ン結合はアルコールによって切断できることがシリカゲルの溶解に関する研究で知られている。しかし、

その方法は高温、高圧の状態にするための昇圧装置、アルコールを注入後に回収するための大がかりな装

置を要する。メタノールなどの分子量の小さなアルコールは液体状態では反応性が乏しい。また PE など

高分子への親和性も低いことから、前述のような超臨界状態にする必要性がある。そこで我々は比較的分

子量が大きい添加剤を用いることにした。 

 XH に添加剤 4種をそれぞれ 100g に対して 0.01mol ずつドライブレンドしてせん断速度 2100s-1、せん断

時間 30s で高せん断実験を行った。動的粘弾性結果を図 7に示す。XH の高せん断処理と比較すると、添加

剤 A~D を添加すると、さらに G’が低下することが明らかとなった。 

前項の添αの添加でも G’の低下がみられた。ただ、今回使用した添加剤のような XH より粘度の低い成

分であれば何でも効果がある訳ではない。XHに MFR=2.5 の添 Eを 15wt%添加して高せん断処理をした結果

を図 8 に示す。せん断速度 700s-1、せん断時間 30s で高せん断実験を行った。G’は低周波数領域ではほ

ぼ変わらず、周波数依存もみられなかった。処理品の外観は粉状であり、可塑化されたとは言い難い。つ

まり、ここでの添加剤 A~D の添加は結合エネルギーの高いシロキサン結合部を切断したことが可塑化につ

ながったと言える。 

 

       図 7  XH、XH+添 A~D における高せん断処理後の貯蔵弾性率 G
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架橋点が減少し、どの程度可塑化が進んだか判断するため、ω=0.1, 0.158, 0.251rads-1における傾き

n を次式で定義する。 

 

G′~ 𝜔𝑛                                                (1) 

 

架橋体では n=0 となり、可塑化されると、低周波数領域において図 3のマクスウェルモデルでみられた

ように n=2 となる。この値に近づいた方がより可塑化されていることになる。低周波数側でのプロット 3

点の傾き n で比較すると、高せん断のみの場合に比べて 

ｎの大きさは添 B＞添 C＞添 D＞添 Aの順であった。このことから、シロキサン結合を直接切断している

ものと考えられる。（図１３．低周波領域での G’傾き を参照。） 

      図 8 XH、XH+添 E における高せん断処理後の貯蔵弾性率 G’ 
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○XH+添α+（添 A~D） 

 

  XH+添α15wt%添加し、添加剤 A~Dをそれぞれ 100g に対して 0.01mol ずつドライブレンドしてせん断速

度 2100s-1、せん断時間 30s で高せん断実験を行った。動的粘弾性結果を図 9に示す。 

 

 

図 9  XH（せん断なし）、XH+添α+添 A~D（せん断）における高せん断処理後の貯蔵弾性率 G’ 
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○ゲル分率と架橋点間分子量 Mx  

 

高せん断実験をして得た試料から約 100mg 切り取り、JIS3005 に準拠して 120℃のキシレン中で 24時間

抽出した。その後、80℃で 4時間真空乾燥し、抽出乾燥後の重量と抽出前の重量比から次式を用いてゲル

分率を計算した。 

 

    ゲル分率（％）＝（乾燥後重量/抽出前重量）×100              (2) 

 

架橋体について測定した貯蔵弾性率を Gg（ω=0.1rads-1）、密度を（ρ=0.92g/cm3）、気体定数を(R=8.314 

JK-1mol-1)、測定温度を(T=200℃)で次式を用いて架橋点間分子量 Mx は次式で与えられる。 

      𝑀ｘ =
𝜌𝑅𝑇

𝐺𝑔
                      (3) 

未処理（せん断なし）XH および高せん断、添加剤 A~D を添加しせん断処理した XH のゲル分率と架橋点

間分子量を図 10 に示す。架橋点間分子量 Mxのイメージを図 11に示す。 

 

 

図 10 未処理 XH および高せん断、添加剤 A~D を添加しせん断処理した XHのゲル分率と架橋点間分子量 
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図 11  

(a)未処理、 

(b)高せん断処理 

(c)高せん断＋添加剤による架橋点間

分子量の変化の模式図 



20 

 

○架橋点間分子量 Mx と低周波数領域における G’の傾き n 

 

Mxをまとめたグラフを図12に示す。未処理XHおよび高せん断傾き n をまとめたグラフを図13に示す。

高せん断のみの場合、Mx は約 50倍増加した。添加剤を混ぜて高せん断を行った場合、高せん断のみの Mx

から、添αは約 6 倍、添 Aは約 2倍、添 Bは約 7倍、添 Cは約 5倍、添 Dは約 1.5 倍増加した。また、添

αと添 A~D の二つを混ぜて高せん断を行った場合、高せん断のみの Mx から、添α+添 A は約 4 倍、添α+

添 B は約 6.5 倍、C20添α＋添 Cは約 6倍、添α＋添 Dは約 4.5 倍増加した。 

XH に高せん断処理を行うと、Mx が増加し、n がやや低下した。つまり、高せん断によって分子鎖が切断

されて架橋点が広がっているが、依然として架橋構造を維持しており（図 9(b)参照）、可塑化には至って

いないことを意味している。添αを添加するとせん断時間 30s の場合 Mx が増加し、n が上昇した。その

ため可塑化が比較的進んでいる。添加剤 A~D を添加すると Mxが増加し、n が上昇した。添 B、添 Cが特に

n が上昇した。このことから架橋セグメント間の分子量が増え、架橋部であるシロキサン結合を切断した

ために周波数依存性がみられたと考えられる。 

よって添 Bを添加し高せん断を行うことが、XHの熱可塑化に適した方法であると言える。 

 

    図 12 高せん断、XH＋添α、XH＋添 A~D の架橋点間分子量 Mx 

      (せん断速度 2100s、せん断時間 30s、せん断温度 300℃) 
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図 13 低周波数領域での G'の傾き n 

(せん断速度 2100s、せん断時間 30s、せん断温度 300℃) 
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■ 工場実験（㈱オオハシ） 

２－２－４ ２軸押出機の導入（サブテーマ①２軸押出機の導入） 

 架橋高密度ＰＥの熱可塑化を行うためには、高温（300℃以上）かつ高いせん断応力の環境下で混練を行

い、適切なタイミングで添加剤の添加が必要である。また、リサイクルＰＥの低コスト製造を実現するた

め、架橋ＰＥの熱可塑化と非架橋ＰＥとの混練を一工程で行う必要がある。 

 しかし、市販の２軸押出機ではこれらの条件を満たす構造を有していないため、市販の２軸押出機を 

ベースに「スクリュー形状・長さ」「加熱構造」「モーター回転数」を選択が可能であり、「ＰＥ」や「添加

剤」の投入場所を複数設定して適切な位置を決定できる構造を持つ独自の装置を装置メーカと検討を重ね

開発し、導入した。 

その概略構造を下図に示す。 

 

 

 マスターフィーダからは架橋ＰＥ（ＸＨ、ＸＬ）と添加剤を投入し、300℃～400℃の高温かつ 3000～

4000S－１程度の高せん断速度で架橋ＰＥの熱可塑化を、サブフィーダからは非架橋ＰＥ（ＨＤ、ＬＤ）

と添加剤を投入し熱可塑化した架橋ＰＥとの混練を行い、リサイクルＰＥの物性調整を行う。 

リサイクルＰＥの開発を行う際の２軸押出機の制御因子は下表の通り。 

                   装置制御因子           材料制御因子 

２軸スクリュー回転数＝せん断速度 マスターフィーダ投入材料種：混合比 

シリンダー温度 せん断部 Ｃ１～Ｃ４   供給量 

混練り部 Ｃ４～Ｃ８ サブフィーダ投入材料種：混合比 

ヘッド温度 ダイス部     供給量 
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２－２－５ ２軸押出実験（サブテーマ② 熱可塑化条件の最適化  

              サブテーマ③ リサイクルＰＥ物性値のデータベース化） 

〇実験概観 

実験タイプ 記

号 

実験結果概要 

押出機検収試験 S 当開発の目的に適う押出機であることを確認した。 

XH 単独 A 押出機温度、せん断速度、材料供給量の条件を大幅に振ったが、ゲル分率の各パラ

メータへの依存性は確認できなかった。さらには、どの実験においても、固体摩擦

に依る発熱から多量に発煙した。このため、XH 関しては、材料供給方法の改善が必

要と判断した。（C,D参照） 

XL 単独 B ゲル分率の押出機温度、せん断速度、材料供給量への依存性が確認でき、さらに XL

単独でも目的の３０％以下のゲル分率が得られた。 

XH＋添α混合 C 僅かな添α混合で、ゲル分率低減が得られた。さらに、固体摩擦に拠る発熱が低減

し、発煙を大幅に低減できた。ただし、目的のゲル分率３０％以下までには至らな

かった。 

XL＋添β 混合 D ＸＬ単独でも十分な低減が得られるため、添β混合の効果は僅かであつた。 

(XH+添α)+ 

(HD+LD)混合 

E 目的のゲル分率１０～２０％、効果率０．６が得られ、ぺレット成型が可能な押出

ができた。   
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〇Ａ：ＸＨ（架橋高密度ＰＥ）単独 

 

 まず、材料単独で材料の制御因子に対するおおよその応答（ゲル分率）を見る実験を行った。 

制御因子を 

（材料供給量：３０～１５０Ｋｇ／Ｈ  

シリンダー温度（せん断部温度）２５０～３５０℃   

せん断速度 ２０００～４０００ Ｓ－１） と大幅に振った。  

しかし、下表①～③に示すように、ゲル分率のどの制御因子に対する依存性は確認できなかた。 

さらに、間接的な因子であるが、通常は相関があるべき樹脂温度に対するゲル分率への依存性が確認でき

なかった④。また、同様に相関あるはずの樹脂温度ーせん断部温度間にも相関が見られない⑥。 

これは、この実験が実験制御因子範囲外であることを意味している。（つまり、実験が成立していない。） 

この一因は、どの実験においても、ＸＨ固体同士が直接摩擦し多量に発熱したため、熱可塑化を促進する 

せん断が行われなかったことに依ると考えられる。 

なお、この固体摩擦に依る発熱は多量の発煙を伴う。 

 以上のことから、ＸＨに関しては材料供給方法の改善又は添加剤が必要であると判断した。 

 

 

①ゲル分率ー材料供給量 ②ゲル分率ー第一せん断部温度 ③ゲル分率ーせん断速度

　材料供給量が120kg/h以上でゲル分率は飽和している。 　ゲル分率の温度依存性は確認できない。（XLは依存性有り。)   ゲル分率は僅かにせん断速度の増大に伴い、低減する。

（材料供給量が少ないと、押出機温度、せん断速度の影響を受けて 以降、せん断部温度は温度と略記。

ゲル分率はバラツク。）   　(350℃も実験したが、熱分解した粉サンプルしか得られなかった。)

a

④ゲル分率ー樹脂温度 ⑤樹脂温度ー供給量 ⑥樹脂温度ーせん断部温度

　典型的な無相関。（XLは相関有り。) 　少ない供給量ではバラツクが相関係数0.7と強い相関がある。 　温度300℃近くで極値を持ち、設定温度を上昇させると、樹脂温度は

各パラメータを振っても、ゲル分率が予想より変化しないことを 低下する。

間接的に示している。

⑦樹脂温度ーせん断速度 ⑧モータ負荷ー供給量

相関係数0.22と弱い相関しかない。 　当然の結果であるが、強い相関がある。
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〇Ｂ：ＸＬ（架橋低密度ＰＥ）単独 

 

次に、ＸＬ（架橋低密度ＰＥ）単独材料での実験を行った。 

制御因子を XH と同様に大幅に振った。 

その結果、下表が示すように、ゲル分率の供給量への依存性は確認できない①。 

せん断部温度、せん断速度に対しては負の相関が見られる。 

なお、当然、対象制御因子の裏の制御因子を固定（一定にする）と相関は強まる。（②→⑧参照） 

樹脂温度に対するゲル分率への相関が確認できる④。また、同様に相関あるはずの樹脂温度―せん断部温

度間にも負の強い相関が見られる⑥。 

これは、この実験が実験制御因子範囲内で行われていること意味している。（実験が成立している。） 

ここで注目すべきは、せん断部の設定温度を上げると、樹脂温度が低下し、ゲル分率も低下することであ

る。 

せん断部の温度を上げると、固体同士の摩擦による急速な温度上昇が回避され、せん断が熱可塑化に有効

に作用していると推察される。 

逆に言うと、せん断部の温度を下げると、材料の固体同士の摩擦が発生し、多量の発熱・発煙を伴い樹脂

温度が上昇し、さらには熱可塑化が進行しないと推察される。 

 

 

①ゲル分率ー材料供給量 ②ゲル分率ー温度 ③ゲル分率ーせん断速度

   材料供給量は30,90kg/hの２パターンしか振れず、 　温度を250℃から300℃に上げると、ゲル分率は低下する。 　せん断速度は2000、3000(S－１)の２パーターンしか振れなかったが、

ゲル分率の供給量への依存性は確認できなかった せん断速度を上げる、ゲル分率は低下する傾向にある。

　　　　　内ゲル分率３０％以下のサンプル

④ゲル分率ー樹脂温度 ⑤樹脂温度ー供給量 ⑥樹脂温度ーせん断部温度

相関係数0.6程度で相関あり、通常の経験と一致する。 　少ない供給量ではバラツクが相関係数0.3と弱い相関がある。 　相関係数　－0.8と強い負相関を示した。

XLH D P Eも少ない供給量ではバラついた。

⑦樹脂温度ーせん断速度 ⑧ゲル分率－せん断部温度（せん断速度=３０００S－１一定） ⑧モータ負荷ー供給量

相関係数0.34と弱い相関しかない。 　当然の結果であるが強い相関がある。

　この２点でゲル分率は低下し目的の30% 以下となった。

　この第一ニーデイング部温度は３００℃である。
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〇Ｃ：ＸＨ（架橋高密度ＰＥ）＋添α混合 

 

ＸＨ単独では固体摩擦よる発熱が大きく、ゲル分率の各制御因子の依存性が確認できず、実験が成立しな

かったため、今回の実験ではＸＨに添加剤αを僅かに混合し、混合重量比率を（１０：０．５、１０：１、    

１０：１．５）、および供給量を振った。 

なおこの際、せん断部温度＝３００℃、せん断速度＝３０００Ｓ－１と一定とした。 

この結果、固体摩擦よる発熱が低減され、発煙も抑制された。 

このメカニズムは特定できないが、添αが溶融し、XH 表面に濡れわたり、XH 同士の固体摩擦を緩和し 

発熱を抑制したためと推定される。 

そして、ゲル分率は添αを混合しないものに対して、１０％程度以上低下し熱可塑化できたが、開発目標

数値のゲル分率３０％以下、効果率０．５以上を達成することはできなかった。 

なお、架橋ＰＥに添αを混合する場合、実測ゲル分率では、実質のゲルの低下を評価できないため、換算

値、効果率を評価した。（換算値、効果率は用語説明を参照） 

これによると、添α混合重量比率（１０：１）で熱可塑化効果は最大となったが、他の混合率と期待した

ほどの差がないと判断し、以降添α混合重量比率（１０：０．５）を採用し、以降、実験することとした。

 

〇Ｄ：XＬ（架橋低密度ＰＥ）＋添β混合 

 

ＸＨの添α混合と比較するため、次に、ＸＬに添加剤βを僅かに混合し、混合比率を（１０：０．５、    

１０：１）、全供給量を振った。 

ＸＬは添βを混合しなくても、せん断を行えばゲル分率３０％以下、効果率０．５以上となる。このため、

添β混合の熱可塑化効果はＸＨほどではない。また、ＸＨにおいては、材料供給量依存性は僅かであった

が、ＸＬは依存性が大きく、供給量を増やすと、ゲル分率が大幅に増大してしまう。 
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〇Ｅ：（ＸＨ＋添α）マスターフィーダ投入+（ＨＤ＋ＬＤ）サブフィーダ投入 

 

 従来行われた開発・研究の報告（例えば古河電工報告＊１）においても、XH（架橋高密度ＰＥ）の熱可塑

化の難しさが報じられているが、当開発においても熱可塑化の困難さを極めていた。特に、当開発の数値

目標として掲げた効果率は目標０．５をかなり下回る（良くて０．３５程度）値しか得られなかった。 

 そこで、マスターフィーダに（ＸＨ＋添α）、さらに当開発で導入した２軸押出機に具備したサブフィー

ダから（ＨＤ＋ＬＤ）の投入を試みたところ、飛躍的に効果率が改善し、目標の０．５以上が達成できた。 

その様子を下図に示す。 

マスターフィーダ投入材料をＸＨ単独（添加剤なし）の場合、サブフィーダから非架橋ＰＥを 

ＸＨの２倍投入しても、効果率は改善しない。ところが、〇Ｃ：で述べたように、ＸＨに僅か重量比５％ 

の添αを混合しマスターフィーダから投入すると、効果率は０．１８→０．３に改善し、 

さらにサブフィーダから（ＨＤ＋ＬＤ）をＸＨの１倍、２倍と投入すると、効果率は０．４→０．５９と 

改善し、目標の０．５以上を達成することができた。 

以上のように、マスターフィーダ投入材料の架橋高密度ＰＥと僅かな量の添αの混合化は効果率改善に 

支配的な効果をもたらした。 

＊１ NEDO H12～13年度 産業技術実用化開発助成事業採択「架橋ポリエチレンの熱可塑化による高品位マテリアルリサイクル技術開発」 
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２－３ リサイクル製品の開発（サブテーマ④  量産を見越した生産性の把握 

                            及びコストダウンへの対応） 

２－３－１ プレス成型品 

〇 防護板試作（㈱オオハシ） 

 防護板の剛性および耐熱性向上を狙い、リサイクルＰＥ材料は、架橋高密度ＰＥが主剤で、また熱

可塑化効果率が大きいＮｏ．６９をリサイクルＰＥデータベースの中からを選択した。 

この材料のデータベースの一部を下に示す。 

 

この制御因子にて、防護板用リサイクルＰＥ作成のため、２軸押出機でロングラン試作を行った。 

その結果を下表に示す。 
 

 

ゲル分率、効果率とバラツキの範囲の値を示し、２軸押出工程の熱可塑化は再現性があると判断した。 

なお、量産試作時には工程能力を把握し製品化に備える予定である。 

防護板の性能評価を材料と製品に分け行った。結果を下表に示す。 

 

 伸びの最小値は２００％を示し、目標値下限であった。言うまでもないがばらつきを考慮すると、この

ままでは歩留まりを大きく劣化させるので、量産化に向けての改善、および工程能力の把握が急務である。 

 
仮ヤング率は現行品の２倍程度の値を示し高剛性の防護板の製造が可能となった。 

（仮ヤング率としたのは、測定器を所有していないため、防護板を短冊状に切断し、大変形曲げ試験を行

い、ヤング率を推定したことによる。 

量産時には、公認測定機関で実ヤング率を測定する。なお、実ヤング率はこの仮ヤング率より大きくなる。） 

また、加熱変形も現行品の７０％程度となり、高耐熱性が実現できた。 

本研究により開発したリサイクルＰＥを原料とすれば、剛性・耐熱性に関し、現行品より優れた 

防護板の製造が可能であることを確認した。 

せん断 サンプル 重み 計算値ー

速度 ﾏｽﾀｰﾌｨｰﾀﾞｰ ｻﾌﾞﾌｨｰﾀﾞｰ 実測値 計算値 実測値=差

(/sec) XH XL 添α 添β (kg/H) 材料供給部 第１混練り部 HD LD (kg/H) 第2混練り部 ダイス (%)

69 3000 64.76% 30.48% 4.76% 90 300 300 70% 30% 180 220 200 9.29 29.26 22.22 12.93 0.58

No

設定条件＝制御因子 ゲル分率 改善評価

せん断部 混練り部
換算値 差／計算値

＝効果率
材料混合重量比率 シリンダー温度(℃) 材料混合重量比率 シリンダー温度(℃)

(%)

せん断 サンプル 重み 計算値ー

速度 ﾏｽﾀｰﾌｨｰﾀﾞｰ ｻﾌﾞﾌｨｰﾀﾞｰ 実測値 計算値 実測値=差

(/sec) XH XL 添α 添β (kg/H) 材料供給部 第１混練り部 HD LD (kg/H) 第2混練り部 ダイス (%)

3000 64.76% 30.48% 4.76% 90 300 300 70% 30% 180 220 200 9.96 31.37 22.22 12.26 0.55

No

設定条件＝制御因子 ゲル分率 改善評価

せん断部 混練り部
換算値 差／計算値

＝効果率
材料混合重量比率 シリンダー温度(℃) 材料混合比率 シリンダー温度(℃)

(%)

リサイクルＰＥ物性評価

単位 平均 最大 最小 目標値 測定者

ゲル分率 ％ 9.96 10 9.92 ＜30

効果率 0.55 0.55 0.55 > 0.5

M P a 18.44 18.5 18.33 > 15

％ 333 400 200 > 200

試作防護板　－写真ー

オオハシ

積水

引張強度

伸び

製品物性評価

単位 開発品／現行品 測定者

M Pa 2.0 オオハシ

JEC TEC：一般社団法人　電線総合技術センター
JEC TEC％ 0.723.2

開発品

396

2.3

現行品

194

加熱変形

(JIS C 3005 100℃:20N )

仮ヤング率
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２－３－２ 射出成型品 

〇 電線カバー類（配電絶縁カバ）試作（㈱フジクラコンポーネンツ） 

 成型工程が射出成型であるので、成型時の流動性を考慮しリサイクルＰＥ材料は、 

架橋低密度ＰＥが主剤で、また熱可塑化効果率が大きいものをリサイクルＰＥデータベースの中から 

Ｎｏ．７９を選択した。 

この材料のデータベースの一部を下に示す。 

 
フジクラコンポーネンツでの製品評価を示す。 

-材料性能 

・常温での引張強度・伸びは規格を満足するが、現行品に比し裕度が小さい。                                                                

-製品外観 

・現行品と同等。 

-成形品性能  

・温度特性試験（-20～80℃）にて、製品外観を確認し、現行品と同等であった（異常を生じなかった）。 

以上、リサイクルＰＥを原料とする電線カバー成型品は品質規格を満足するが、現行品に比べ規格値裕度

が少なく、リサイクルＰＥの改善が必要となっている。 

〇 雨水貯留槽試作（秋田エコプラッシュ㈱） 

 成型工程が射出成型ではあるが、製品の高剛性・高耐熱化を狙い、リサイクルＰＥ材料は、架橋高密度 

ＰＥが主剤で、熱可塑化効果率が大きいデータベース No.69 の一部を改変し、非架橋高：低密度ＰＥ配合

比率を 50：50 とした 69-改を使用。(69 は配合比率 70:30) 

この材料のデータベースの一部を下に示す。 

 

射出成型にあたってリサイクルＰＥの物性を調査したが、流動性が不足し、射出成型には不適と判断され

た。 

架橋低密度ＰＥの混合比率を増大する等の変更を行い、リサイクルＰＥの流動性を改善して行く。 

 

 

２－３－３ コスト概算 

 今まで実験の実績から、原材料（廃ＰＥ）コスト、またリサイクルＰＥの生産能力を１８０ｋｇ／Ｈと

して、労賃・動力コスト、管理費を見積もると、リサイクルＰＥの製造コストは約８0円／ｋｇとなる。 

これにより、リサイクルＰＥを市場へ 100 円／ｋｇで供給することは十分に可能である。 

せん断 サンプル 重み 計算値ー

速度 ﾏｽﾀｰﾌｨｰﾀﾞｰ ｻﾌﾞﾌｨｰﾀﾞｰ 実測値 計算値 実測値=差

(/sec) XH XL 添α 添β (kg/H) 材料供給部 第１混練り部 HD LD (kg/H) 第2混練り部 ダイス (%)

79 3000 95.24% 4.76% 60 300 300 100% 100 220 220 8.1 22.68 23.64 15.54 0.66

No

設定条件＝制御因子 ゲル分率 改善評価

せん断部 混練り部
換算値 差／計算値

＝効果率
材料混合比率 シリンダー温度(℃) 材料混合重量比率 シリンダー温度(℃)

(%)

せん断 サンプル 重み 計算値ー

速度 ﾏｽﾀｰﾌｨｰﾀﾞｰ ｻﾌﾞﾌｨｰﾀﾞｰ 実測値 計算値 実測値=差

(/sec) XH XL 添α 添β (kg/H) 材料供給部 第１混練り部 HD LD (kg/H) 第2混練り部 ダイス (%)

69-改 3000 64.76% 30.48% 4.76% 90 300 300 50% 50% 180 220 200 10.2 32.07 22.22 12.04 0.54

No

設定条件＝制御因子 ゲル分率 改善評価

せん断部 混練り部
換算値 差／計算値

＝効果率
材料混合重量比率 シリンダー温度(℃) 材料混合重量比率 シリンダー温度(℃)

(%)
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最終章 全体総括 

１．サポイン３年間の研究・開発成果 

■ 架橋高密度ポリエチレンの熱可塑化技術を開発 

 当研究により、従来困難とされていた、架橋高密度ポリエチレンの熱可塑化技術が開発でき、低コスト

でリサイクルＰＥを市場に供給することが可能になった。 

■ 熱可塑化ポリエチレンを原料とする製品の開発 

 当研究で製品化の目標とした、防護板は、現状品より性能上優位な特性を有していて、商品化の目途付

けができた。 

電線カバー、雨水貯留槽に関しては、引き続きリサクルＰＥの改善をして行く。 

２．今後の研究・開発課題・事業化展開 

〇 リサイクルＰＥ 

 ・添加剤 A~D の工場実験 

  山形大学のＬＡＢ実験により、添加剤として添 A~D が有効であるという新たな知見が得ら 

れた。 

サポインで導入した２軸押出機で実験を行い、工場実験規模での有効性を確認したい。 

 ・基礎物性（強度、伸び、ゲル分率等）の統計的把握 

  量産化にあたり工程能力が把握できるように、基礎物性の記述統計値を採る。 

 ・一般物性｛力学物性（弾性率、粘弾性、ＭＩ・・）熱特性（耐熱性、熱伝導率、熱膨張・・） 

      化学特性（耐油性、耐水性・・）電気特性（絶縁性、誘電率・・）等｝     

  製品特性に応じて要請される物性を調査して行く。 

 ・原料調達先の確保 

  現状でも、安定した品質の廃ＰＥの調達先は確保しているが、将来の量の増大に備えてさらに多く 

  の調達先を確保するため、関連企業と交渉を行っている 。 

 ・生産体制 

  事業化（量産化）に当たり 

  -付帯設備の増強を計画中 （①材料混合装置、②材料自動供給装置） 

  -労働力 1~２名増強する。 

 ・製法の権利化 

  製法を特許化するため、請求内容に関し弁理士と詰めている。 

〇 リサイクルＰＥを原料とする製品開発 
 

 一部製品（防護板）については、商品化の目途付けができ、量産開発・試作を行っている。 

 電線カバー、雨水貯留槽については、リサイクルＰＥの改善を行い、商品化の目途付けをするが、 

 同時に、リサイクルＰＥの用途開発を行い他製品への適用も検討して行く。 

以上、サポインとしての開発は終了するが、リサイクルＰＥおよびその製品開発は続行し、より多くの 

廃ＰＥのマテリアルリサイクル化を実現したい。 

それにより 

                ■ 環境にやさしい社会づくりに貢献 

して行きたい。 


