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理事長 岡 﨑 裕 夫 殿                      報告日 2023年 5月 25日  

下記の通り、研究成果を報告いたします。 

記 

１．研究成果の概要（こちらに報告いただいた内容はそのまま当財団ホームページ上で公開します。） 

化石資源に依存した二酸化炭素排出型社会からの脱却を目指し、カーボンニュートラル社会への転換が提言

されて久しい。パリ協定に基づき、我が国は温室効果ガスの排出量を 2013年比で 2030年までに 46%以上の削

減率達成を目標として掲げている。我々の身の回りには多くのプラスチック製品が存在し、それらは生活を快

適で豊かなものとしてくれている。しかし、現行のプラスチック製品は主に石油から製造されており、製造過

程で生じる二酸化炭素によって地球温暖化や関連する環境問題を引き起こしている。また、石油由来のプラス

チックは生分解しないため、マイクロプラスチックによる海洋環境汚染が問題になっている。そのため、生分

解性を有するバイオプラスチックへの転換が社会全体から望まれている。 

 バイオプラスチックの設計は生分解性を付与することを目的にしていることが多い。一方、材料物性を損な

わず、繰返し用いることができるようにするためには、自己修復性を付与するアプローチがある。分子間の弱

い相互作用を利用して繰返しプラスチックを成型加工できるようになるため、トータルで見ると二酸化炭素排

出量の抑制に繋がる。また、物を大切にするという日本人の気質に合ったアプローチである。本研究では、分

子間相互作用として水素結合に着目した。電気陰性度が大きい原子に共有結合した水素原子は、近傍に存在す

る窒素や酸素原子の孤立電子対と引力的相互作用を示す。この相互作用が複数個存在する時、多重水素結合を

形成することになり、分子間相互作用はより強固になる。例えば、ウレイドピリミジノン（UPy）は四重水素結

合により二量化する性質を持っており、疎水性溶媒中で 105 M-1桁の結合定数を示す。バイオマスとしては酢酸

セルロースを選択した。セルロースは天然高分子の代表であり、非可食性のため材料としての応用に適してい

る。水酸基の一部を酢酸でエステル化した酢酸セルロースは工業的に大量生産されており、土中や海中でも生

分解性を示すことが知られている。本研究では、酢酸セルロースの側鎖に UPy基を導入して自己修復材料とし

ての機能を付与することを目的とした。 
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酢酸セルロース（CA）を N,N-ジメチルホルムアミド（DMF）に溶解し、イソシアネート基を有する UPy誘導

体（UPy-CNO）と 110℃で反応させたが、生成物は溶媒に不溶となった。そこで、セルロース主鎖と側鎖 UPyの

間にスペーサーを導入することとした。最近、水酸基を開始点としてバレロラクトン（VL）の開環重合を実施

した後、イソシアネートと反応させると、ポリエステルスペーサーに由来する柔軟性を付与できることを見出

した（Polym. Chem. 2022, 13, 6589）。そこで、同様の方法を用いて CAの側鎖にポリエステル鎖を導入した。

CAと VLをフラスコに入れ、リン酸ジフェニル（DPP）存在下、110℃で 2時間攪拌した。室温に冷却後、クロ

ロホルムを加えて得た均一溶液をメタノールに沈殿させてポリエステルがグラフトした CA（CA-g-PVL）を得

た。さらに、CA-g-PVLを DMFに溶解させた後、UPy-CNOを加えて 110℃で 6時間攪拌し、目的とする UPyを側

鎖に有する CA（CA-g-PVL-

UPy）を得た。CA-g-PVL-UPy

は DMFに可溶であったが、

UPy部位が室温で強く二量化

していたため、前駆体 CA-g-

PVLの 1H NMRスペクトルから

分子量を見積ったところ約

1800（26量体程度）であっ

た。また、赤外吸収スペクト

ルにおいて UPy由来のピーク

が明確に観測された。 

熱重量分析したところ、PVLや UPyを導入すると CAの熱分解温

度が減少することが分かった。また、DSC測定では PVLに由来す

る融解ピークが 50℃付近、結晶化ピークが 17℃付近に現れた。

UPyが置換すると結晶化エンタルピーが減少することが分かっ

た。キャスト法（CA：アセトン、CA-g-PVL：クロロホルム、CA-

g-PVL-UPy：DMF）で自立膜を作製し、機械強度を評価した（図

2）。CA膜のヤング率は約 2000MPaであったのに対し、PVLを導入

するとヤング率は大きく低下して弾性を示した。PVL導入による

熱物性および機械物性の変化を利用して、形状記憶能を調査し

た。初期状態の CA-g-PVL-UPy膜を変形させて固定化した後、

70℃の温水に 30秒浸したところ、迅速に元の形状に戻ることを

確認した。 

さらに、CA-g-PVL-UPy膜を切断後、切断面を重ねてホットプ

レート上で 80℃に加熱し、自己修復性を評価した（図 3b）。加熱

時間 4時間と 12時間を比較したところ、修復率はそれぞれ

58.3%、54.3%であり、4時間の修復時間で十分であることが示さ

れた。CAおよび CA-g-PVLでは同様の条件で自己修復性を示さな

いため（図 3a）、UPyの導入が自己修復性の発現に必須であるこ

とが示唆された。 

以上より、酢酸セルロースを出発物として自己修復性を示すバ

イオプラスチックの開発に成功した。 
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図 1 UPyを導入した可溶性セルロース誘導体の合成 
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図 2 自立膜の機械強度測定 

 
図 3 (a)CA-g-PVLおよび(b) CA-g-PVL-

UPyの自己修復性評価 

80 ℃

(a)

Contact interface

80 ℃

(b)



   

【道信 剛志】p. 3 

２．研究成果のパッケージ産業への貢献の可能性（こちらに報告いただいた内容はそのまま当財団ホームペー

ジ上で公開します。） 

これからのパッケージ産業において重要視される概念は、環境に配慮し、人にやさしい製品を創出する点で

ある。その観点においてバイオマス由来のプラスチック・樹脂を利用する本研究アプローチは、パッケージ産

業への貢献の可能性があると考える。特に、安価な酢酸セルロースを用いているため、大量生産してもコスト

面での負担が少ない。また、自己修復性を有するフィルムを開発することに成功したため、一度の使用で廃棄

するのではなく、繰返し使用するという新しい製品設計を考えることができる。 

一方で、一年間の研究で課題も明らかになった。例えば、UPyを導入するとπ電子を有する骨格が分子間で

近接するため、厚膜にすると黄色になってしまう。透明性が求められる場合には改良が必要である。また、PVL

の長さで機械物性を調節できると考えられるため、さらに研究データを増やすことが求められる。バイオマス

プラスチック全般に言えることであるが、バイオマス成分量が増えると耐熱性が低下する傾向がある。今回の

酢酸セルロース誘導体についても当てはまるため、用途によっては熱物性の改善が求められる可能性がある。

食品容器に用いる際には気体透過性のデータなども必要になる。 

 

 

３．学会発表、学会誌等への論文掲載、産業財産権出願などの実績（現時点で未発表・未掲載・未出願のた

め、上記「１．研究成果の概要」、「２．研究成果のパッケージ産業への貢献の可能性」の当財団ホームページ

上の公開の延期を希望される場合、その旨 記載してください。） 
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