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研究成果の概要： 
 本研究では、溶融成形過程における温度・応力場の制御を、特に長緩和時間を有する構造の

形成や緩和挙動に注目して行い、分子差の絡み合い構造の変化に関する検討を通じた、成形品

の構造・物性変化の発現機構を明らかにすることを試みた。 
 絡み合いの状態は、高次構造解析で確認することができないため、絡み合い制御の直接的証

拠は得られないが、さまざまな間接情報、数値解析の併用により、絡み合い制御の有用性の一

端を明らかにすることができた。 
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１．研究開始当初の背景 
 溶融状態の高分子材料内には、さまざまな
『構造』が存在する。その中で、コンフォメ
ーション、セグメント配向などの微小スケー
ル・短緩和時間の構造は赤外吸収、複屈折測
定などにより解析できるが、分子差の絡み合
い、物理的ネットワーク構造などの、大スケ
ール・長緩和時間の構造は、直接的な構造解
析の手段がなく、十分な検討が行われていな
い。 
 

２．研究の目的 
 本研究では、熱可塑性の結晶性高分子材料
を対象として、溶融状態の高分子材料の『構
造』の制御が、おもに結晶化を駆動力として
進む自己組織化プロセスの制御につながる
との観点から、両者の因果関係を明らかにす
ることを目的としている。本研究の知見を成
形プロセス開発に応用することにより、従来
にない高次構造や特性を有する高分子材料
を構築することが可能になるものと期待さ
れる。 
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３．研究の方法 
 本研究は、この長緩和時間の『構造』の、
溶融成形過程における制御性に注目したも
のである。但し、前記のようにこの『構造』
の直接解析は不可能であるため、その後の結
晶化による高次構造形成挙動との因果関係
を明らかにするには、系統だった間接情報の
収集が必要である。 
 そこで本研究では、溶融成形プロセスにお
いて長緩和時間の『構造』を制御するための
さまざまな場を構築し、その結果生じる結晶
化挙動や結晶化に伴って起こる分子配向挙
動の差異を観測し、さらには、得られる成形
品の高次構造・物性を解析することを通じて、 
(1)長緩和時間『構造』の制御が、高次構造

形成挙動に影響を及ぼすことを実証する， 
(2)この長緩和時間『構造』の系統的な制御

と、その結果生じる高次構造形成挙動の
変化の解析を通じて、長緩和時間『構造』
の制御性を定量的に明らかにする， 

(3)長緩和時間『構造』の制御を通じた高次
構造制御を通じて、従来にない性能を有
する高分子材料を創製する。 

 
４．研究成果 
(1)ポリエチレンテレフタレートの溶融紡糸
における高次構造形成制御 
① ポリエチレンテレフタレート（PET）の
溶融紡糸において、特に低紡糸速度の条件で
紡糸ノズル直下に炭酸ガスレーザを照射し
て加熱すると高強度・高靭性の繊維が得られ
ることを見出した。（図１） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ レーザ照射による繊維強伸度の変化 

 
そのメカニズムを溶融紡糸過程の数値解

析と、粗視化分子動力学による絡み合い状態
変化の解析を組み合わせて検討した。その結
果、絡み合い点間分子量分布制御という、高
強度・高靭性化に対する新たな指針を得るこ
とができた。 
 
② さまざまな高次構造制御の適用により
得られる高次構造の詳細を把握するため、小
角Ｘ線散乱像のモデル解析による検討を行
った。 

③ ＰＥＴの水冷紡糸において、エアギャッ
プを極微小にするとドローレゾナンスの発
生が抑制され紡糸系が安定化することを、幅
広い紡糸条件のもとで確認するとともに、こ
の新たな安定状態で形成される繊維の構
造・物性の解析を行った。その結果、超急冷・
超高歪速度条件で繊維断面に構造分布を形
成しつつ得られる繊維の中心部は、構造緩和
により複屈折がほぼゼロでありながら、熱収
縮する特異な構造を有することが明らかと
なった。本プロセスにより得られた繊維につ
いては、絡み合い点密度が少なくなっている
ことも確認した。 
 
④ ＰＥＴ繊維の直接紡糸延伸過程のオン
ライン計測では、ネッキング変形を伴う不安
定挙動に注目して解析を行い、ネッキング変
形の空間的移動に対応した周期的な構造分
布が繊維中に存在すこと、この分布を反映す
ると思われる挙動が単繊維の引張試験にお
けるワイブルプロットの解析から見出され
ることなどを明らかにした。 
 
(2)フィルムの一軸および逐次二軸伸長 
 テンター式フィルム連続延伸装置、卓上型
フィルム二軸延伸装置、卓上型フィルム一軸
延伸装置を用い、様々な延伸温度、延伸条件
にて結晶性のポリエチレンテレフタレート
（PET）フィルムおよび非晶性のポリオレフ
ィン共重合体（COC）フィルムの一軸および
二軸延伸に関する検討を行った。 
 
① ＰＥＴフィルムのテンターによる延伸
過程に関し、テンターを停止して取り出した
フィルムの解析により、３次元的複屈折の分
布および広角Ｘ線回折像の分布を解析し、全
体配向と結晶配向の方向が必ずしも一致し
ないことなどを見出した。 
 
② 卓上型フィルム二軸延伸装置を用いて
ＰＥＴフィルムの逐次二軸延伸の検討を行
い、結晶の面配向性を簡便に測定する手法を
確立するとともに、一段目の延伸における構
造形成の程度が二段目の延伸挙動及びその
後の結晶化挙動にも大きな影響を及ぼすこ
とを明らかにした。 
 
③ ＣＯＣフィルムを用いて一軸延伸を行
い、様々な延伸温度および歪速度下で応力と
複屈折の発現を計測した。応力光学則の適用
について議論するとともに、固体状態から溶
融状態までの延伸挙動及び緩和挙動を把握
した。 
 
④ ＣＯＣフィルムの逐次二軸延伸による
検討を行い、一段目延伸時に形成される長時
間緩和構造の、二段目延伸における崩壊・回
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転が延伸挙動に影響を及ぼすこと、一段目延
伸後の保持時間の変化により、二段目延伸の
挙動が影響を受けること、二段目延伸後の緩
和過程で、複屈折が負から正に変化する緩和
挙動を示すことなどを見出した。（図２） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ COC フィルムの逐次二軸延伸における面内複屈折

変化の１段目延伸後の保持時間依存性 

（延伸温度 165℃、延伸倍率×1.5×1.5） 
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