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研究分野：化学 
科研費の分科・細目：材料化学・高分子・繊維材料 
キーワード：非平衡中間体、高分子結晶化、高分子高次構造制御 
 
１．研究計画の概要 
高分子材料は金属材料、セラミック材料とな
らび３大材料の一つであり、我々の身の回り
にはなくてはならない材料である。高分子は
大きく結晶性高分子と非晶性高分子に分類
でき、ともに材料としての特性があり重要で
ある。特に、結晶性高分子の場合はそのナノ
メートルからマイクロメートルスケールの
高次構造が物性に大きく影響を及ぼすこと
が知られており、その制御は該当分野の大き
な課題である。我々は結晶性高分子のみなら
ず非晶性高分子の構造形成について、非常に
広い空間スケールでその構造形成について
調べ、高分子結晶化過程において、結晶化誘
導期におけるスピノーダル分解型構造形成
に代表される「非平衡中間相」を経由する新
たな結晶化機構が存在することを見いだし
た。本申請では、種々の非平衡中間相を経由
する結晶化機構を系統的に明らかにし、高分
子結晶化における新たなパラダイムを示す。
同時にこのような結晶化ルートを用いて、結
晶化以前の非晶構造を「非平衡中間相」によ
り制御し、新たな高分子結晶高次構造制御方
法を開拓することを目的とする。 
 
２．研究の進捗状況 
本研究においては、４つの異なる中間相に着
目して、研究を進めている。各テーマにより
多少バラツキはあるが、全体としては順調に
進展している。以下、各テーマにおける進捗
状況を示す。 
（１）スピノーダル機構と非平衡中間相。本
テーマにおいては、以前に我々が発見した配
向相と非配向相の間で起こるスピノーダル
分解支援結晶化機構のさらなる進展めざし
た。現状では、相互作用の強いポリアミドで、

スピノーダル分解支援結晶化に近い非常に
強いメモリー効果を見いだした。（２）結晶
化が起こらない非晶高分子で構造形成。本テ
ーマでは、高分子が結晶になるか、ガラス状
態になるかはどのような構造形成引き金に
なっているのかを明らかにするため、非晶構
造のガラス転移温度近傍での構造形成を非
常に精密な二体分布関数測定より行なって
いる。薄膜状態でのガラス転移の本質の解明
も含め、今後結晶化が非常に遅い高分子系へ
も発展させていたく予定である。（３）流動
誘起「非平衡中間体」からシシケバ構造への
成長過程解明。本研究では、流動誘起「非平
衡中間体」を実際に観測することに初めて成
功し、さらに融点以上でも存在できるその非
平衡中間体の構造を世界に先駆けて明らか
にした。（４）アイソタクチックポリプロピ
レン(iPP)のメゾ相からの結晶化。iPP を急速
に 0℃以下にクエンチすると、結晶と非晶の
中間的な相（「非平衡中間相」：慣例的にメゾ
相と呼ばれている）が出現する。iPP メゾ相
は、他の「非平衡中間体」に比べ、安定であ
り中間相の物性と構造の相関を調べる試料
としては最適である。我々は、メゾ相の作成
の条件とメゾ相からの結晶化の条件を詳細
に調べ、あらたな物性を持つ結晶構造とその
高次構造を明らかにしつつある。 
 
３．現在までの達成度 
②おおむね順調に進展している。 
「２．研究の進捗状況」にも記載したが、
各テーマにより進捗状況は異なる。例えば、
（３）流動誘起「非平衡中間体」からシシ
ケバ構造への成長過程解明においては、そ
の前駆体の詳細構造も明らかにし、新たな
方向性を見いだしているが、（１）スピノー
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ダル機構と非平衡中間相の研究においては、
メモリー効果との関連性を見いだしたが、
まだその本質的な解明にまでは至っていま
す。よって、現時点では、全体の達成度と
して、上記自己評価とした。 
 
４．今後の研究の推進方策 
全体としては順調に進んでいるが、平成２３
年３月１１日の東日本大震災で東海村の原
子力研究開発機構の３号炉(JRR-3) と大強
度陽子加速器（J−PARC）が被災し、予定して
いた中性子散乱実験ができなくなった。この
対策として、被災していない西播磨の放射光
施設 SPring-8 での実験を行う予定をしてい
る。 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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