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論文内容の要旨 

 
 本研究は、２１世紀の低炭素社会にますます重要な物質となるバイオマス天然ゴムの高性能化

を目指したものである。天然ゴムは、合成ゴムでは代替不可能な物質であり、近未来に起こりう

ると予測されている「石油・石炭の枯渇」や待ったなしで課されている「ＣＯ２排出量制限の強化」

にも十分に対応できる。従って、「天然ゴムの持続的発展」に役立つ研究が期待されている。 

本論文は、序論および５章と総括から構成されており、序論では、ゴム科学における天然ゴム

や補強充てん剤、ゾル-ゲル法による in situシリカ生成、および、ゴムの伸長結晶化などについ

て紹介している。また、本論文の意義について考察するとともに本論文の概要を述べている。 

第１章では、in situ シリカ充てん天然ゴム複合体に関して、２０００年以降における世界の

研究動向をレビューし、世界のこの研究分野における本論文の位置付けを明確にするとともに、

独創性について述べている。 

第２章では、in situシリカ充てん天然ゴムソフトコンポジットに関して、透過型電子顕微

鏡観察や動的粘弾性試験、硫黄Ｋ殻Ｘ線吸収端近傍構造測定などによる特性化の結果を述べ

ている。そして、天然ゴムラテックス中でのin situシリカ充てんとキャスト法による製膜プ

ロセスにより、天然ゴム粒子の周りに選択的にシリカを充てんさせた新規ソフトコンポジッ

トが作製できることを明らかにしている。特に、本論文の研究試料がゴム科学の長い歴史の

中で未だ十分には明らかにされていないフィラーネットワークのモデル物質になることを示

している。 

 第３章では、in situ シリカ充てん天然ゴムソフトコンポジットに関して、シンクロトロン放

射光時分割広角Ｘ線回折/引張試験同時測定によるダイナミクス研究の解析結果を述べている。伸

長結晶化が、天然ゴムラテックス中のゴム粒子の大きさの違いを反映して段階的に起こることを

初めて報告し、シリカフィラーネットワークが天然ゴムの特徴の一つである伸長結晶化に与える

影響と補強効果の相関を明らかにした。 
第４章では、架橋の影響を除いた in situ シリカ充てん天然ゴムソフトコンポジットをシンク

ロトロン放射光時分割広角Ｘ線回折／引張試験同時測定に供し、繰り返し変形による伸長結晶化

挙動から構造変化と物性の相関について明らかにして、シリカフィラーネットワークの天然ゴム



2 
 

の補強に及ぼす役割を述べている。 
 第５章では、in situ シリカ充てん天然ゴムに関して汎用の混練が及ぼすフィラーネットワー

クの構造変化と伸長結晶化について明らかにした。 
総括では、５章までの概要と主要な結論を述べている。 

 
論文審査の結果の要旨 

 

本研究は、シンクロトロン放射光など最先端の分析手法を用いて、天然ゴムと in situシリ

カからなる新規ソフトコンポジットの構造と物性の相関を解明したものである。世界初の知見

も含まれる結果は、主に次のようにまとめられる。高性能天然ゴム材料の創生に有用な物質設

計の指針となる。 

 

（１）天然ゴムラテックス中でゴム粒子をテンプレートとしてin situシリカ充てんを行い、

キャスト法によりフィルムを作製すると、天然ゴム粒子の周りに選択的にシリカを充てん

させた新規ソフトコンポジットを作製することができた。コンポジットは、柔軟でかつ低

歪で高応力の力学物性を示す高性能材料として応用への展開が期待される。さらに、この

ソフトコンポジットは、ゴムの補強の解析に重要なフィラーネットワークの特性化に有用

なモデル物質になる。 

 

（２）1 分間に約５倍の変化率で伸長するソフトコンポジットのダイナミクス研究から、天然

ゴム粒子の周りに選択的に１０重量部の in situシリカを充てんさせた新規硫黄架橋ソフトコ

ンポジットが、これまでに見出されていなかった段階的伸長結晶化を示すことを明らかにした。

天然ゴムラテックス中のゴム粒子の大きさの違いを反映して、段階的に伸長結晶化は起こるこ

とが判り、フィラーネットワークに囲まれたゴム相の引張変形に伴う構造変化を提案すること

ができた。 

 

（３）未架橋の新規ソフトコンポジットの繰り返し変形に伴う伸長結晶化に関するダイナミク

ス研究から、シリカフィラーネットワークのみに焦点を当てて、天然ゴムの補強に及ぼすその

役割を明らかにした。フィラー/フィラー相互作用は、結晶化に至らない配向成分を増加させ、

応力を上げるが、繰り返し変形に伴いその効果は減少し、応力低下が生じること、しかし、フ

ィラー/フィラー相互作用が減少してもフィラー/ゴム相互作用があれば伸長結晶化は繰り返し

変形においても同様に生じることを明らかにした。 

 

（４）天然ゴムラテックス中でのゾル-ゲル法による in situシリカ充てんとキャスト法によ

り作製した材料は、汎用の混練によりフィラーネットワークは破壊されるが、シリカとゴムの

相互作用は認められゴムの補強効果に寄与することが判った。 

 
 

本研究は、従来のゴムへのシリカ充てん法や既報の in situシリカ充てん法とも異なる方法

によって作製された新規ソフトコンポジットを試料として用いた研究であり、これまでゴム科
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学の分野で十分には解明されていなかったフィラーネットワークの特徴や補強に及ぼす役割を

明らかにした点で高く評価できる。また、ゴムの伸長結晶化に関しても古くから知られている

現象であるが、段階的に起こる伸長結晶化現象を見出し、それが天然ゴムラテックス中のゴム

粒子の大きさと相関していることを捉えた研究は、申請者の研究が初めてであり、その点にお

いても独創的研究であると評価できる。in situ シリカの代わりに、様々な機能性物質をラテ

ックス中のゴム粒子を一種のテンプレートとして位置選択的に導入することができると予想さ

れることから、本研究結果は新規機能性ソフトコンポジット創生へと将来の発展が期待できる。 

 
本論文の基礎となっている学術論文は、以下に示すように、レフェリー制度の確立した雑誌に

掲載の１編および掲載予定の１編と投稿中の１編である。また、投稿準備中の１編と国際的な書

籍に掲載予定の１編である。これらのうち、掲載および掲載予定の３編は、いずれも申請者が筆

頭著者である。 
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