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研究成果の概要（和文）：本研究では、使用環境の変化に適応することのできる接着剤の開発を目指し、接着し
た後に様々な機能を付与することのできる接着システムの開発を行なうことを目的としている。そのための研究
の一歩目としてゼリー状の材料であるゲルを用いて、接着後に高分子反応によって接着部の機能を付与すること
のできるゲル接着システムの開発を行った。
接着後に機能を付与するための構造として高分子合成によく用いられているRAFT重合に着目した。RAFT重合で
は、ジチオカルバマートやトリチオカルバマートなど硫黄と酸素からなる構造を用いて、精密な高分子を合成す
ることができる。本研究ではこれを利用し、接着後の接着部の機能化を行なった。

研究成果の概要（英文）：In this research, we developed the adhesive system that can be adjust to the
 environment where the adhesive joint is used after the adhesion by using living RAFT (reversible 
addition/fragmentation transfer) polymerization. As the specimen for adhesion, we chose gel 
materials having softness and elasticity. In this research, gel materials including chloromethyl 
substituents adhered via the formation of trithiocarbonate groups. Poly(N-isopropylacrylamide), 
which is one of the temperature responsive polymer, was synthesized from the trithiocarbonate, which
 is used for the cross-linker between gel materials, via RAFT polymerization. The resultant adhesive
 joint showed thermal responsive property that the adhesive strength increased above 40°C.

研究分野：高分子材料
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、官能基トリチオカルバマートを架橋部として、ゼリー状の材料ゲルを接着することに成功した。さ
らに接着部であるトリチオカルバマートからRAFT重合によって、熱応答性高分子であるポリNーイソプロピルア
ミドを成長させることに成功した。それによって接着した後に、接着部に新しい機能として熱刺激応答性を付与
することに成功した。接着部を４０度以上に加熱することでポリNーイソプロピルアクリルアミドが凝集し、接
着部の強度が向上することがわかった。このように接着後に構造を変化させ、機能を改変できる接着部は刻一刻
と変化する環境に適応させることの容易な接着部として有益である。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) ゲルは、高分子や低分子が形成する３次元的なネットワークに溶媒を取り込んだ構造を有
する柔らかい材料（ソフトマテリアル）である。ゲルは柔軟性と弾力を併せ持つことから工業、
医学など様々な分野への利用が期待されている。例えば、水を溶媒として保持したヒドロゲルは
人工皮膚や人工筋肉など生体での利用が期待されている。また、有機溶媒を保持したオルガノゲ
ルは化粧品やドラッグデリバリー、塗料などの分野で利用が期待されている。 
 
(2) これらのゲル材料を工業的にも医学的にも利用する際に重要なテーマとして、ゲルの接着
がある。ゲルを人工筋肉などに利用する際や、塗料として利用する際にはゲル同士やゲルと他の
物質との接着が必要である。そのためこれまでに様々な手法によってゲル同士やゲルと他の物
質の間の接着手法の開発が行われてきた。 
 しかしながら、これまでのゲルの接着手法は、ゲル同士を接着した後に構造を変化させるよう
な手法はほとんど報告されてこなかった。 
 
２．研究の目的 
(1)  温度や湿度、光量などゲルを利用する環境は刻々と変化する。この変化は、ゲル同士やゲル
とその他の基質の間の接着部を損傷させる要因となり得る。 
そのため、ゲルを接着した後に構造を改変することのできる接着手法を開発し、構造や性質を
変化させることのできるゲル接着手法の開発を目的として研究を行った。 
 
(2) また、ゲル同士やゲルと基質など、ゲルの接着において、ゲルを接着後に機能化することが
できれば必要な場所、場面、目的に応じて、必要な機能を後から考えて付与することのできる汎
用性を得られると考えられる。そこでゲルの接着後に、刺激に応じて物性を制御できる特性など
の機能を付与することも目的として研究を行なった。 
 
３．研究の方法 
(1)接着するためのゲルをアクリルアミド、メチレンビスアクリルアミド、そして p-クロロメチ
ルスチレンを用いて、ラジカル重合開始剤を用いたラジカル重合反応によって合成した。その際
の溶媒として、ジメチルスルホキシド（DMSO）を用いた。 
 合成された２枚のゲルの表面に二硫化炭素と炭酸ナトリウムの DMSO 混合液を塗布し、貼り
合わせた。 
 
(2) その結果得られたゲル接着体を N-イソプロピルアクリルアミドと光重合開始剤 2,2-ジメト
キシ-2-フェニルアセトフェノン（DMPA）の DMSO 溶液に浸漬した。浸漬後、溶液からゲルの
接着体を取り出し、光を照射することによってゲルの内部に浸透した N-イソプロピルアクリル
アミドを光ラジカル重合した。 
  
４．研究成果 
(1)本研究では、新規ゲル接着手法として p-クロロメチルスチレン基同士の二硫化炭素と炭酸カ
リウムの反応によってトリチオカルバマートを形成することでゲルネットワーク間の架橋を行
なった。その結果、ゲル同士を接着することに成功した。（図１） 
 
(2) 比較のため、二硫化炭素、炭酸カリウム
のうち、どちらかを取り除いた溶液を塗布
して接着を試みたサンプルを作製した。こ
れらのサンプルではゲル同士の接着は確認
されなかった。また、クロロメチルスチレ
ンを含まない高分子ネットワークを持つゲ
ルを用いて、二硫化炭素、炭酸カリウムの
DMSO溶液を塗布して、接着を試みたサン
プルも同様にゲルの接着は確認されなかっ
た。これらの比較実験の結果から、ゲルと
ゲルの間でトリチオカルバマートが形成さ
れることがゲル同士の接着に必要であるこ
とがわかった。 
 
(3) トリチオカルバマートが生成すること
で架橋されたゲル接着体に対して、アリル
アミンを反応させた。その結果、接着していたゲル接着体を剥離することができた。これはアミ
ンがトリチオカルバマートと反応することでゲル同士を繋ぎ合わせていた架橋部が分解し、チ

 

図１. 本研究で作製したトリチオカルバマート
形成によって接着されたゲル接着体の写真 



オールとジチオカルバマートになったためであると考えられる。 
 
(4) 接着力を９０度剥離試験によって調べたところ、接着力は二硫化炭素と炭酸ナトリウムを塗
布した後、二つのゲルを貼り合わせた時間に依存して、上昇していくことが確認された。これは
二つのゲルの間で、トリチオカルバマートが時間の経過とともに生成されていき、二つのゲルの
ネットワークを架橋したためであると考えられる。 
 
(5) 接着力の濃度依存性を調べたところ、ゲルの接着部はより多くの二硫化炭素と炭酸ナトリウ
ムを塗布したサンプルの方が、接着力が高くなる傾向が確認された。これは塗布する二硫化炭素
や炭酸ナトリウムが増えるに従って、生成されるトリチオカルバマートの量が増えるためであ
ると考えられる。 
 
(6) 動的粘弾性測定によって p-クロロメチルスチレン、二硫化炭素、炭酸ナトリウムによる反応
で高分子間が架橋されることを、貯蔵弾性率や損失弾性率の観点からの評価を行なった。p-クロ
ロメチルスチレンとアクリルアミドを共重合して得られた高分子に対し、二硫化炭素と炭酸カ
リウムを加え撹拌し、高分子間でトリチオカルバマートを合成したサンプルに対して動的粘弾
性測定を行った。二硫化炭素と炭酸カリウムの濃度が高くなることによって貯蔵弾性率が向上
することを確認した。これは二硫化炭素、炭酸カリウムが溶液中で増えることで、より多くのト
リチオカルバマートが形成され、高分子間を多数の点で架橋し、結びつけたためであると考えら
れる。同じようにクロロメチルスチレンの量が増えることでも貯蔵弾性率が増大することが確
認された。これも高分子内のクロロメチルスチレンがより多くのトリチオカルバマートを形成
することができるようになったためであると考えられる。 
 
(7) 得られた接着部の内部の溶媒を、DMSO から水へ置換したが、接着部は剥離することなく、
安定に存在していた。この水へと溶媒置換した接着部を凍結乾燥した後、走査型電子顕微鏡
（SEM）で観察した。ゲルとゲルの接着している界面は、ほとんど隙間なく接着されている様子
を確認することができた。 
 
(8)得られた接着体を熱応答性高分子の原料である N-イソプロピルアクリルアミド、光ラジカル
重合開始剤である DMPA の溶液に浸漬さ
せ、光照射によってラジカル重合を行うこ
とで接着部であるトリチオカルバマート
部から高分子鎖ポリ N-イソプロピルアク
リルアミド鎖を成長させることに成功し
た。成長した接着部は、N-イソプロピルア
クリルアミドと反応させた時間に応じて
接着強度が増すことがわかった。さらに浸
漬する N-イソプロピルアクリルアミドの
濃度が増すに従って、接着強度が向上する
ことがわかった。これらの結果は、十分に
N-イソプロピルアミドが、接着部であるト
リチオカルバマートから、合成によって高
分子鎖を長く成長させることによってゲ
ルとゲルの間でポリ N-イソプロピルアク
リルアミド間での絡み合いの効果によっ
て強く二つのゲルのネットワークを結び
つけられるようになった結果であると考
えられる。 
 
(9) ポリ N-イソプロピルアクリルアミド鎖を成長させた高分子接着部は４０度以上に加熱した
ところ、接着力が向上する性質を観察することができた。（図２）これは接着部として形成され
たトリチオカルバマートから成長したポリ N-イソプロピルアクリルアミドが加熱によって疎水
的になり、凝集した結果、凝集力によって接着している二つのゲル同士が強く結びつけられたた
めであると考えられる。 
このように本研究で目的としていた接着後に成長させることのできる接着手法の開発に成功
した。（引用文献①） 
 
<引用文献> 
① Ueno, Y.; Nakazaki K.; Onozaki, H.; Tamesue, S. ACS Appl. Polym. Mater. 2023, 5, 983–990. 
 
 

 
図１. ポリ N-イソプロピルアクリルアミドが接
着部で成長することによって得られた接着力の
熱応答性：９０度剥離試験で確認した接着力の
温度依存性 
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