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１． 背景 

 リグニンはセルロースおよびヘミセルロース

とともに木質を構成する主要成分であり，木質

の 20～30 %の含有量を占めることから，セルロ

ースに次ぐ貴重なバイオマス資源である。クラ

フトリグニン等の工業リグニンは，製紙過程で

の副産物として大量に安価で入手できるにも関

わらず，その利活用は進んでいない。この原因

の一つに，リグニンの分子構造や分子量の不均

一性が挙げられる。ポリマー材料とした場合，

このような不均一性は通常，物性の低下を招く

からである。この課題を克服するため，当研究

室では，エアロゾルフロー法をリグニンに始め

て適用し，粒径が 30 nm～数μm の真球状のリグ

ニン微粒子を開発した 1。この微粒子は，ナノ

～マイクロスケールの表面エネルギーの均質な

分子集合体であり 2，微粒子の大きな比表面積，

吸着，界面電気など，コロイド粒子表面の二次

元的特性を際立たせることによって分子レベル

の不均一性を克服するという新しいコンセプト

に基づく革新的な新規材料であり，リグニンの

長年の課題を克服しうるものと期待される。 

本研究では，真球状リグニン微粒子を用いて

安定化されたピッカリングエマルションの開発

を行う。ピッカリングエマルションとは，固体

微粒子が油／水界面に吸着することによって油

／水界面を安定化させた系であり，食品，医薬

品，塗料，燃料など，広く活用されている系で

ある。本研究では，エアロゾルフロー法で得ら

れたリグニンナノ粒子（KLNP）を用いたピッカ

リングエマルションの安定性に対する微粒子の

粒径と粒度分布の影響を明らかにする。これに

先立ち，エアロゾルフロー法で得られた真球状

リグニン微粒子の粒径分画の手法を確立する。 

2. 実験方法  

2.1 エアロゾルフロー法によるリグニンナノ

粒子（KLNP）の作製；クラフトリグニン（KL）

のジメチルホルムアミド（DMF）溶液（濃度 5 %）

をエアロゾルフロー装置に供し，先行研究 1 の

条件でリグニンナノ粒子（KLNP）を合成した。

これを以降，このサンプルを KLNP_0 とする。（エ

アロゾルフロー条件：160 oC, 0.16 MPa, flow 

rate,  0.27 m3/min, 2.5 ml/min, heater 120 oC, 

heater bottom 130 oC） 

2.2 遠心分離法による KLNP の粒径分画； 遠

心分離管（45 mL）に合成した KLNP を MilliQ

に懸濁し，ボルテックスと超音波処理を行い，

KLNP 懸濁液を作製した（濃度 1 %）。冷却高速

遠心機（H-201FR）を用いて，5 min, 15 oC で

遠心分離を行い，回転数 500 rpmを 4回繰り返

して得られた沈殿物（P500），回転数 3000 rpm

によって得られた沈殿物（P3000）を作製した。分

画前後の各 KLNP（KLNP_0, P500, P3000）

を Pt/Pd で蒸着後，走査型電子顕微鏡（SEM, 

加速電圧 1.6 kV, Hitachi S-4700）で粒子形

態を観察した。なお，遠心分離の条件はストークス



の式 3より理論値を推定し，決定した。 

2.3 リグニン粒子の走査型電子顕微鏡（SEM）

観察と粒子解析 ；  SEM （Hitaci S-4700, 

1.6kV）を用いて Pt/Pd 蒸着後，形態観察を行っ

た。画像解析ソフト（Image J）を用いて，平均粒

径と粒度分布を求めた。 

3. 実験結果 

クラフトリグニン溶液から，エアロゾルフロ

ー法によって，平均粒径 1.275μm の真球状のリ

グニン微粒子（KLNP_0 とする）が合成された（図

１a）。収率は 40 ％だった。表面が滑らかであ

ることも見て取れる。本法の粒子捕集方法はサ

イクロン式であるため，粒度分布が比較的大き

くなってしまう。そこであらかじめ遠心分離法

によって，回転数を変え，より粒度分布の狭い

粒子を分画，収集した。分画した粒子を SEM に

よって形態観察を実施したところ，分画前後で

は形態の変化は観察されず，どのサンプルも真

球状でかつ表面が滑らかな粒子が得られた（図

１b，c）。次に，この画像を用いて，ImageJ に

よる粒径解析を行った。KLNP_0（分画前）の平

均粒径は 1.275μm，標準偏差は 0.76 であった

のに対して，遠心分離 500 rpm によって沈殿し

たP500 は平均粒径 1.923μm，標準偏差 0.75，

3000 rpmによって沈殿した P3000は 0.871 μm，

標準偏差 0.31 となった（図２）。この結果から，

遠心分離の回転数に依存して，元の平均粒径と

は異なる三つの画分に分画することができた。

なお，この結果は，ストークス式による，理論

値とは異なっていたが，これは，ストークス式

の前提が，粒子と媒体との間には相互作用が無

いと仮定したものであるため，実際の実験結果

を再現できていなかったと考えられる。粒度分

布については，とりわけ，P3000 ではより分

布の狭い粒子が得られていることがわかる（図

２）。 

 

 

 

 

図 1 分画前後のリグニン微粒子の SEM 画像，(a) 分画

前KLNPs_0，(b) 分画後 P500，(c)分画後P3000。ス

ケールバーは 5 μmを示す。 

 

図 2 遠心分離前後で得られたリグニン微粒子の粒度

分布。分画前，KLNP_0； 500 回転での沈殿，P500; 

3000回転での沈殿，P3000. 

 

次に，分画前後に得られたリグニン微粒子の濃

度を変え，o/w ピッカリグングエマルションを作製

し，安定性を評価した（図 3）。結果の詳細を当日

報告する。 

 

図 3 遠心分離前後で得られたリグニン微粒子を加え，作

製した o/w ピッカリングエマルションの外観。図中の数値

は添加したリグニン微粒子の濃度。 

 

４．まとめと展望 

クラフトリグニン溶液からエアロゾルフロー

法によって真球状のリグニン微粒子を合成した，

遠心分離によって簡便に粒径分画することが可能

となった。本ピッカリングエマルションの安定性を

明らかにし，食品，ヘルスケア，コーティング材料等，

広範囲への応用を検討していく。 
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