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１. はじめに 

 近年，省資源・省エネルギーの観点から，リサイク

ルへの関心が高まっている。プラスチック製品の主要

な成形法の一つである射出成形では，製品とともにス

プルーやランナーと呼ばれる端材が発生する。これら

の端材は，破砕された後に原料と混合して再利用され

るが，品質を維持するためにその使用量は制限されて

いる。一方で，製品形状は年々複雑かつ薄肉化する傾

向にあることから，端材の発生量は増加していくこと

が予想される。そこで，これらの端材の有効利用につ

いて検討することは重要な課題であると考え，再利用

材を用いた成形加工技術に関する研究を実施した。 

 

２. 目的 

射出成形で発生する端材の再利用が制限されている

理由は，成形中に熱やせん断の影響を受けた材料(以下

再利用材)の再利用が成形品の品質低下を引き起こす

ことが懸念されるためである。そのため，再利用材の

使用を促進するためには，成形品の品質低下を極力抑

制することが課題となる。 

そこで本研究では，成形品の高次構造に着目して品

質低下を引き起こす材料の劣化要因の抽出を試みた。

また再利用材を使用しても品質低下が起こらない成形

条件についても検討を行った。具体的には,成形と破砕

を繰り返した時に,成形品の結晶構造や物性がどのよ

うに変化するかを調べた。さらに流動解析を行うこと

で,成形時に樹脂に加わるせん断応力を解析し,その解

析結果を基に再利用材に適した成形条件の検討を行っ

た。なお高次構造は，分子の規則正しい配列に起因す

る結晶構造や結晶・非晶の繰り返しによる周期構造な

どを含み，物性との関わりが大きいことが報告されて

いる 1，2)。 

 

３. 実験方法 

3.1 使用原料 

各種評価に使用した成形品の原料は，汎用樹脂であ

るポリプロピレン(日本ポリプロ株式会社製ノバテッ

クPP，以下PP)を用いた。表1に使用したPP のグレ

ードを示す。 

 

表1 使用原料 

製造者 グレード 結晶核剤の有無 

日本ポリプロ 

株式会社 
MA1B なし 

 

3.2 各種評価用試料の作製方法  

図1に示すように，ダンベル形状の射出成形品をス

プルー・ランナーごと破砕し，得られた破砕材全てを

再度ダンベル形状に成形して破砕するという工程を繰

り返して，成形回数が異なる成形品及び破砕回数が異

なる再利用材を作製した。成形に関しては射出成形機

(ファナック株式会社製α-S100iA)を使用し，表 2 に

示す成形条件で実施した。 

 

表2 成形条件 

シリンダ

温度 

(℃) 

金型 

温度 

(℃) 

射出 

速度 

(mm/s) 

保圧 

(MPa) 

200 40 250 30 

 

ここで 1回目の成形で得られた成形品をn1，2回目

で得られたものを n2 と定義し，n5 までの成形品を得

た。再利用材については，１回粉砕したものを r1，2

回粉砕したものを r2 材と定義し，r5 まで作製した。

（未使用原料は，r0材）。得られた成形品及び再利用

材に対して以下に示す評価を実施した。 

 

 
図1 試料の作成に関する模式図 

 

3.3 成形品・再利用材の評価 

 成形及び破砕の繰り返しによる再利用で樹脂が受

ける加熱及びせん断が高次構造や物性に与える影響を

調査するために成形品及び再材利用材に対して下記の

評価を実施した。 

a)引張強度試験 

 成形品n1～n5に対して万能試験機(株式会社島津製

作所製オートグラフ AG-I)による引張強度試験を行っ

た。破断伸びについては治具の移動量であるストロー

クを用いて評価した。 

b)分子量測定 

再利用材r1～r5に対して高温型GPC装置(東ソー株

式会社製 HLC-8321GPC/HT)による分子量測定を行っ

た。測定は，各成形品を145℃に加熱したo-ジクロロ

ベンゼンに溶解させて行った。 

c)結晶構造解析 

成形品n1～n5に対してＸ線回折装置(株式会社リガ

ク製 SmartLab)を用いて結晶構造解析を行った。また

得られた回折パターンより結晶化度を算出した。測定

に用いた試料及び測定箇所を図2に示す。 

 

 
図2 ダンベル試験片の外観 

Ｘ線回折測定箇所 
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d)放射光Ｘ線小角散乱 

 成形品 n1,n3,n5 に対して放射光によるＸ線小角散

乱を実施し，得られた散乱パターンからラメラ周期 d

を算出した。ラメラとは結晶と非晶の繰り返し構造を

示し,分子鎖が折りたたまれた結晶部は板状であると

されている。測定に使用した試料及び測定箇所につい

ては図2と同様である。なお放射光によるＸ線小角散

乱は，大学共同利用機関法人高エネルギー加速器研究

機構のフォトンファクトリー(PF)保有のビームライン

BL-10Cを使用した。図3に使用したビームラインの外

観を示す。 

 

 

図3 ビームライン(BL-10C) 

 

3.4 流動解析を用いた成形条件の検討 

 樹脂における結晶生成は,成形中の冷却過程の他に

流動場の影響を大きく受けると言われている。そこで

本研究では,成形時の流動場を定量化する力学的指標

としてせん断応力に着目した。未使用原料 r0 及び再

利用材r5について,溶融粘度などの物性値を基に成形

中の流動解析シミュレーションを実施し,成形中に生

じるせん断応力を算出した。せん断応力を算出した場

所については，成形品の中央付近とした。 

 

４. 結果と考察 

4.1 成形品・再利用材の評価 

a)引張強度試験結果 

 図 4に引張強度試験により得られた各成形品の最大

強度及び破断伸びを示す。同図中の横軸は再利用によ

り得られた各成形品を示す。 

 
図 4 成形回数と強度・破断伸びの関係 

 

図4より，最大強度は成形回数に依らず，ほとんど

変化しないことがわかった。一方で破断伸びについて

は，n5において低下することがわかった。n5において

延性が失われたのは，成形・破砕工程で生じる熱やせ

ん断が原因であると考えられる。 

b)分子量測定結果 

図5に分子量測定結果より得られた再利用材の重量

平均分子量(以下 Mw)を示す。 

 

 
図5 再利用回数とMw 

 

 図 5より，Mwは破砕回数の増加に伴って減少する

傾向にあるものの，r3～r5ではその減少幅が小さく

なることがわかった。Mwは，成形時の熱やせん断に

より分子鎖が切断されたことで減少したと考えられ

る。ここで結晶性樹脂の延性は,結晶と結晶を柔軟に

繋ぐタイ分子が減少することで低下すると言われてい

る。今回の測定においても,Mwが低下したことからタ

イ分子が減少していることが予想される。しかし先述

の破断伸びと成形回数との関連性を考慮すると，破砕

回数に対するMwの低下と破断伸びの低下は完全に対

応していないことが明らかになった。このことから,

分子鎖の切断だけでは成形品の延性の低下を説明でき

ないことがわかった。 

c)結晶構造 

ポリプロピレンについては,α相とβ相という二つ

の結晶相が存在することが知られており，特にβ相は

流動場の影響を受けて生成すると考えられている 3)。

通常の成形品中にはこれらの相が混在していると考え

られている。 

図 6に成形回数の異なる成形品に対してＸ線回折を

行って得られた回折パターンを示す。図中にα相及び

β相に由来するピーク位置を示した。また図7に再利

用回数の異なる成形品と結晶化度の関係を示した。結

晶化度はα相とβ相について,それぞれの結晶化度を

算出した。算出方法については，図6の回折パターン

を基に(1)の式を用いて算出した。 

 

図6 Ｘ線回折パターン 

n1 

n2 

n3 

n4 

n5 

α相 β相 
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図7 成形回数と結晶化度 

 

結晶化度(%) =
𝐼𝑐

𝐼𝑐+𝐼𝑎
× 100   (1) 

(Ic=結晶性散乱積分強度，Ia=非晶性散乱積分強度) 

  

 図6について,α相及びβ相に由来するピークの強

度比に注目すると，成形回数が増えると成形品中のβ

相に由来するピークが減少する傾向にあることが明ら

かになった。つまり，成形回数が増えると成形中の流

れの影響が小さくなる可能性があることがわかった。 

また図7より,成形回数が増えるとα相とβ相を合

わせた結晶化度が低下し，非晶が増加することがわか

った。さらにα相よりもβ相の方が，結晶化度の低下

に対する影響が大きいことがわかった。 

ここで結晶構造とMwとの関係について，再利用に

よって結晶化度及びMwは共に減少する傾向であった

ことから，材料の劣化を表すMwの低下は，結晶構造

に影響を及ぼす可能性があると考えられる。特に結晶

化度が低下した主な要因はβ相であることから，材料

の劣化はβ相の生成に影響を及ぼす可能性があると考

えた。 

さらに一般的に結晶は強度や耐衝撃性を向上させ，

非晶は伸びなどの延性に対する寄与が大きいとされ

る。今回の結果においては，再利用によって成形品中

の非晶の割合が増えているにも関わらず，引張試験に

おける伸びが低下した。このことから，成形品の伸び

は成形品の結晶化度ではなく，β相やα相などの特定

の結晶相の影響を受ける可能性があることがわかっ

た。 

  

d)放射光Ｘ線小角散乱 

成形品 n1,n3,n5 に対して放射光Ｘ線による小角散

乱を行い,得られたプロファイルからラメラ周期 D を

算出した。ラメラ周期を算出した方向は,成形品におけ

る樹脂の流動方向及びそれに直交する方向とし,それ

ぞれ 270°,180°とした。図 8 に各成形品とラメラ周

期Dとの関係を示した。 

 

 

 

 

図8 成形回数とラメラ周期 

 

図 8より,180°方向に関しては,成形回数に依らず 

ラメラ周期Dは大きくは変わらなかった。一方で，

270°方向については,成形回数が増えるとラメラ周

期Dが減少する傾向が見られた。つまり成形回数が増

えると,方向の違いによるラメラ周期Dの差が小さく 

なることがわかった。このことは,成形回数の増加に

伴ってラメラ構造の異方性が失われることを示唆する

と考えた。 

 よって成形・破砕による再利用を繰り返すことで,

成形品中のα・β相のような単位格子だけではなく,

ラメラ構造のような周期構造も変化することを確認し

た。 

 またラメラの周期Dの大きさや異方性は，α・β相

のような単位格子と同様に伸びなどの物性に影響を与

える可能性があると考えられるが，詳細についてはわ

かっていない。 

 

4.2 流動解析結果 

 図9に流動解析シミュレーションより算出した成形

中のせん断応力と射出速度との関係を示した。未使用

原料 r0 及び再利用材 r5 の成形時の溶融温度は 200℃

とした。また溶融温度の影響を調べるために,再利用材

r5については溶融温度が180℃の時の結果も示した。 

 

図 9 せん断応力と射出速度の関係 

 

 図 9 より，溶融温度が 200℃の場合,再利用材 r5 は

未使用原料r0に比べて,成形中に生じるせん断応力が

小さいことがわかった。 

 さらに再利用材 r5 について溶融温度が 200℃と
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180℃の場合を比較すると,180℃は 200℃に比べてせ

ん断応力が大きくなることがわかった。ここでせん断

応力τは,下記の通り記述できる。 

 vu
dy

du
   (2) 

式(2)中の は粘性係数， dydu は時間的平均流れの

速度勾配， は流体密度，u及びvは変動速度成分で

あり，横棒は時間的平均を表す。式(2)より，再利用の

有無や溶融温度の上昇によってせん断応力が減少した

のは，分子鎖の動きやすさの指標である溶融粘度を反

映する が低下したためであると考えられる。 

 さらに図 9 より,異なる成形条件であっても，同程

度のせん断応力が生じる可能性があることがわかっ

た。この結果は，溶融温度や射出速度などの成形条件

を変えることで，せん断応力を制御できる可能性があ

ることを意味すると考えられる。ここでβ相の生成は，

流動場の影響を受けると言われていることから，再利

用によって成形中のβ相が減少したのは，成形中のせ

ん断応力が低下したためであると考えられる。よって

再利用材を使用する成形においてせん断応力を適切に

設定することでその減少を抑えられる可能性があるも

のと期待される。さらにβ相の減少が，伸びの低下の

原因であると仮定すると，再利用材を使用しても成形

品の物性値の低下を抑えられることが期待される。 

 

５. まとめ 

 同一の成形条件による成形及び破砕を繰り返した場

合に，成形時の熱やせん断が再利用材及び成形品の結

晶構造や物性に与える影響を評価した。また流動解析

を用いて再利用材を使用した成形条件について検討を

行った。以下に得られた知見を示す。 

 

1) 成形・破砕を繰り返した成形品について引張試験

を行った結果，成形品の最大強度は成形回数に依ら

ず，ほとんど変化しないことがわかった。一方で破

断伸びは，成形回数が増えると低下することがわか

った。また再利用材の分子量分布を測定した結果，

成形・破砕を繰り返すことで Mw が減少する傾向に

あることを確認した。 

  再利用によって，成形品及び再利用材それぞれの

伸びや Mw は減少するが，その傾向は完全に一致し

ないことがわかった。 

 

2) 成形・破砕を繰り返すと成形品の結晶化度が低下

することがわかった。結晶化度が低下した主な要因

はβ相であることもわかった。さらにラメラ構造に

ついても結晶化度と同様に周期Dが減少する傾向に

あることがわかった。 

  物性値と結晶構造の関連性については，β相など

の結晶相が伸びに影響を及ぼす可能性があることが

わかった。 

 

3) 流動解析シミュレーションの結果，再利用材r5

は r0に比べて成形中に生じるせん断応力が小さい 

ことがわかった。この結果は，溶融温度や射出速

度などの成形条件を変えることで，せん断応力を

制御できる可能性があることを意味すると考えら

れる。 

また r5において溶融温度が180℃の場合は，

200℃に比べてせん断応力が大きくなることがわ 

かった。 さらに異なる成形条件であっても，同

程度のせん断応力が生じる可能性があることがわ

かった。このことから成形中のせん断応力を制御

することで再利用による結晶中のβ相の減少を抑

えられる可能性があることがわかった。すなわち

β相が成形品の伸びに大きく関わる場合は，再利

用材を原料とする成形品の物性値の低下を抑えら

れることが期待される。 

 

 本研究では，成形・破砕の繰り返しによる再利用を

行った時の物性値及び結晶構造の変化を調べること

で，特定の結晶相が伸びに影響を及ぼす可能性がある

と結論付けた。 

 また成形条件によって，成形中に生じるせん断応力

を制御できる可能性があることがわかった。さらにせ

ん断応力に着目した成形条件を設定することで，再利

用材を使用しても成形品の物性低下を抑えられる可能

性があると結論付けた。 
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