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研究成果の概要（和文）：本研究では、木材から亜硫酸パルプを製造する際の副生物であるリグニンスルホン酸
を用いて、高強度・高耐久性エラストマーの開発に取り組んだ。具体的には、負に帯電した化合物であるリグニ
ンスルホン酸を各種の正に帯電した化合物と複合化することで、柔軟なゴム様材料から硬質なプラスチック様材
料まで、様々な力学物性を有する複合材料の調製に成功した。加えて、本技術の開発を進める中で見出した糖-
アミノ基間の架橋反応を利用して、柔軟かつ透明性を有する新しい架橋材料を創生した。

研究成果の概要（英文）：A development of strong and tough elastomer from wood-derived compound, 
lignosulfonate, was conducted in this study. Ionic complexes of an anionic lignosulfonate with 
cationic compounds were prepared and they revealed various mechanical properties such as a 
rubber-like elasticity and/or high strength. In addition to these lignosulfonate-derived complexes, 
we found unique elastic and transparent materials via a crosslinking reaction between sugars and 
amino groups.

研究分野： 高分子化学

キーワード： イオン複合体　リグニンスルホン酸　ε-ポリ-L-リジン　自己修復　バイオベース接着剤　メイラード
反応
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研究成果の学術的意義や社会的意義
持続可能な社会の実現に向けた取り組みの一つに、植物などのバイオマス資源の利活用が挙げられる。本研究の
取り組みでは、代表的なバイオマス資源である木材の更なる利活用を目指し、木質由来の余剰資源であるリグニ
ンスルホン酸を用いた新しい材料開発に取り組んだ。本研究で開発した材料は、自己修復や接着能などの特異な
機能を有しており、かつ適切な原料を使用することで生分解性材料への応用も可能であるため、環境調和型の機
能材料としての利用が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
2015 年国連サミットにおける“持続可能な開発目標（SDGs）”の採択以降、持続可能な社会の

実現に向けた世界的な取り組みが加速しており、材料科学の分野においても様々な研究が進め
られている。特に注目されている分野の一つに、植物などのバイオマス資源を利用した材料の開
発が挙げられる。本研究では、地球上で最も量の多いバイオマス資源である木質資源、中でも材
料分野での利活用が最も困難な木質成分であるリグニンの利活用を目指して技術の開発に取り
組んだ。 
 
 
２．研究の目的 
木材の主成分は、セルロース、ヘミセルロース、リグニンの三種類であり、中でも有効活用が

困難とされているのがリグニンである。リグニンは芳香環が共有結合で架橋された複雑かつ剛
直な骨格を有しており、この剛直性を生かした高強度材料の原料としての利用が期待されてい
る。一方で、リグニン単独では硬くて脆い材料であり、成形加工が困難なため、特有の構造を生
かした材料開発は十分には進んでいない。本研究では、工業的に得られるリグニンの一種である
リグニンスルホン酸（LS）に着目して成形可能なリグニン由来材料の開発に取り組んだ。 

LS は木材から亜硫酸法でセルロースパルプを製造する際の副生物であり、架橋された芳香環
骨格に強アニオン性の官能基（スルホ基）が導入された特有の構造を有する（図 1）。分子内に
疎水的な構造（芳香環）と親水的な構造（スルホ基）に由来する両親媒性を示し、かつ木材由来
成分であり生分解性を有するため、コンクリートの減水剤や農薬等の分散剤として利用されて
いる。一方で、これらの用途で利用される量と比べてパルプ製造時に得られる供給量が多く、現
状の LS の多くが焼却などの手法で処分されている。本研究は、LS に成形性を付与した材料を創
生することで、LS の構造を生かした機能性成形体としての新たな用途を広げ、木質由来の余剰
資源である LS を生かした木質資源の最大限の活用と高付加価値化に貢献するものである。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

３．研究の方法 

本研究では、アニオン性高分子である LS とカチオン性高分子を混合し、多点的なイオン結合
を介して複合体（イオン複合体）を形成させることで、LS の脆さの改善と成形性の付与を試み
た（図 1）。具体的には、LS およびカチオン性高分子の水溶液を混合・乾燥させることでシート
状の複合体を作成し、引張試験による力学物性の評価や、化学構造の解析、熱物性の評価を行っ
た。 
 
 
４．研究成果 
種々のカチオン性高分子を用いて調製したイオン複合体の力学物性を評価したところ、微生

物が生産するカチオン性高分子であるε-ポリ-L-リジン(ε-PL、図 2)を用いることで、高い破
断強度、タフネスを有するイオン複合体が得られることを見出した[1]。本複合体(LS/ε-PL 複
合体)は、二成分の混合比率によってポリスチレンやアクリル樹脂様の硬質な材料から、柔軟性
を有する材料まで、幅広い力学物性の複合体が調製可能である（図 2）。また、架橋剤・縮合剤や
有機溶媒を用いることなく簡便に調製が可能、バイオベースの原料のみで構成、原料がいずれも
生分解性を有するため得られたイオン複合体も良好な生分解性の発現が期待できるなどの特徴
も有している。 
また、LS 由来イオン複合体の用途の一つとして、金属や木材などの極性材料に対して良好な

接着能を示すことを明らかにした[2]。特に木材に対しては、既存の酢酸ビニル系木工用ボンド
を上回る接着能を示し、優れた接着性能、バイオベース由来の原料から製造、水を溶媒としてお
り安全性が高いといった特徴を有する接着剤として今後の応用が期待できる。 

 
 

図 1. LS の部分構造とイオン複合体の調製法 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
上記の成果に加えて、イオン複合体の原料であるカチオン性高分子の解析を進める中で、新た

にカチオン性高分子と還元糖の複合材料（糖複合体）の創出に成功した[3]。この糖複合体は、
カチオン性高分子と還元糖が反応（メイラード反応）することで生じる架橋材料であり、単独で
は液体状もしくは脆い小片状で成形が不可能なカチオン性高分子から、透明性や柔軟性、弾性を
示す成形体が作成可能である。特に、ε-PL とフルクトースを用いて調製した糖複合体は優れた
強度、タフネスを有していた。また、原料であるε-PL が高い抗菌活性を有することに着目し、
ε-PL/フルクトース複合体についても抗菌活性試験を行ったところ、液体培地中で黄色ブドウ
球菌に対して抗菌性を示すことを確認した。 
最後に、イオン複合体と糖複合体を組み合わせて、一つの材料内に LS とカチオン性高分子間

の「イオン結合を介した架橋」とカチオン性高分子と還元糖の「共有結合を介した架橋」を同時
に導入することで、力学物性の更なる向上を試みた[4]。LS、ε-PL、フルクトースの三成分を用
いて調製した複合体の引張試験を行ったところ、破断強度、タフネスのいずれもイオン複合体お
よび糖複合体における最高値を上回っており、スーパーエンジニアリングプラスチックの一種
であるポリフェニレンスルファイドに匹敵する力学物性を有することが分かった。加えて、本材
料の基となる LS/ε-PL 複合体は、原料の LS とε-PLのいずれも高い水溶性を示すことから、水
に浸漬すると形状が崩壊してしまう。一方で、ある程度以上のフルクトースを添加した LS/ε-
PL/フルクトース複合体は水中でも崩壊することが無く、イオン複合体と比べて高い耐水性を有
することを明らかにした。 
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図 2. -PL の化学構造と LS/-PL 複合体の力学物性 
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