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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材料である。一方、リグニンは、現在、その実用化研究が加速されて

いるバイオマスであり、優れた研究成果は低炭素社会構築に寄与すると考えられている。従って、

天然ゴムとリグニンからオールバイオマス系複合材料を創生し、その特性化を行って材料科学の

発展に寄与する研究成果の発信が求められている。そのような中、本博士論文の研究が行われた。 

本論文は、序論および３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

の位置づけやカーボンブラックなどの汎用補強充てん材の役割を紹介して、ゴム系ナノコンポジ

ットの重要性を述べている。特に、ゴム材料の補強性向上に大きな影響を及ぼしているフィラー

ネットワークのモデルとなった in situ シリカ充てん天然ゴム架橋体の作製法（ソフトプロセス；

キャスト法による製膜プロセス）と、その伸長結晶化挙動の特徴を紹介している。そして、天然

ゴムラテックスからソフトプロセスにより作製できるリグニン充てん天然ゴム架橋体に言及して、

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、天然ゴムラテックスを用いたソフトプロセスにより１０重量部のリグニンを充て

んしたナノコンポジットに関して、リグニンのモルフォロジーと機械的性質の相関について述べ

ている。リグニンをフィラーネットワーク状にゴムに充てんすることにより初めて発現した高い

リグニンの補強効果を紹介して、世界のこの研究分野における研究成果の独創性とその意義につ

いて述べている。 

第２章では、天然ゴムラテックスを用いたソフトプロセスで５、１０、２０、４０重量部のリ

グニンを充てんしたナノコンポジットについてそれらの作製を述べるとともに、リグニン含量が

及ぼすモルフォロジーと機械的性質の相関について紹介している。特に、５～１０重量部と２０

～４０重量部で異なる補強効果を示すリグニンのモルフォロジーの特徴を紹介して、ゴムの補強

のための材料設計指針を述べている。そして、ゴム科学の長い歴史の中で未だ十分には明らかに
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されていないフィラーネットワークの働きをリグニン含量の違いから初めて紹介している。 

 第３章では、リグニン充てん天然ゴム系ナノコンポジットに関して、in situ シンクロトロン放

射光時間分解広角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

ことを報告し、リグニン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述べている。さらに、天然ゴムの伸長結晶化による補強効果とリグニ

ンのフィラーネットワークによる補強効果を分けて評価することに成功し、ゴム材料科学の発展

に役立つ貴重な結果を述べている。 

総括では、３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を用いた 先端の分析手法や走査型プローブ顕微鏡および共

焦点レーザー顕微鏡等を用いて、天然ゴムとリグニンからなる新規ナノ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、

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と評価した。 

（１）木材からパルプを得た後に残るリグニンの有効利用を目指して、高性能リグニン／天然ゴ

ムバイオナノコンポジットに関する研究が行われた。従来の加工法を改良して、天然ゴムラテッ

クス中でリグニンのフィラーネットワーク構造を形成させる方法により、リグニン１０重量部と

いう僅かな充てん量でも高いゴムの補強効果が得られることが見いだされた。２１世紀の低炭素

社会に必須のオールバイオマス系ナノコンポジットの創生に役立つ知見が報告された。 

（２）リグニン含量５，１０，２０，４０重量部のリグニン／天然ゴムバイオナノコンポジット

が、キャストして製膜するソフトプロセスで作製され、リグニン含量が及ぼすフィラーネットワ

ークの補強効果が探究された。５～１０重量部のリグニンを充てんすると天然ゴムの伸長結晶化

が促進されること、２０～４０重量部のリグニンを充てんすると低ひずみにおける応力が高くな

る補強効果が発現することが見出された。これらのリグニン／天然ゴムバイオナノコンポジット

は、ゴムの補強解析に重要なフィラーネットワークの有用なモデル物質となり、ゴム科学の進歩

に貢献する結果がまとめられた。 

（３）リグニン／天然ゴムバイオナノコンポジットのダイナミクス研究が、１分間に約５倍の変

形率で伸長させながら in situ でシンクロトロン放射光時間分解広角Ｘ線回折／引張試験同時測

定により行われた。天然ゴム粒子の周りに選択的にリグニンを充てんさせた新規硫黄架橋バイオ

ナノコンポジットが、段階的伸長結晶化を示すことが見出された。これは、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生じた伸長結晶化であった。さらに、リグニン含量によ

って結晶化指標は大きく変わらないことが見出された。特に、天然ゴムの伸長結晶化による補強

効果とリグニンのフィラーネットワークによる補強効果を分けて評価することに成功し、ゴム材

料科学の発展に役立つ貴重な結果がまとめられた。 

以上のように、申請者の研究内容は、パルプ工業で出る残渣「リグニン」の有効利用に関して、

世界で長年にわたって行われてきたにもかかわらず十分に達成されてこなかった「ゴムへの補強

充てん材の利用」を可能にする基礎研究となっている。従って、これらの成果は、ゴム科学にと
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どまらない、材料科学に有用な成果となると評価した。 

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２編と、投稿準備中の１編である。また、レフェリー制度のある国際的な書籍に掲載した

１編である。これらのうち、雑誌に掲載した１編は、申請者が筆頭著者である。その他、本研究

内容は３件の国際会議での proceedings にまとめられている。 
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