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研究成果の概要（和文）：高分子材料物性の高度化と産業応用への基盤を構築する目的で、高分子の結晶化過程
において非平衡中間体を経由させることにより新たな構造を実現して物性向上を目指した。その方法としては、
スピノーダル型機構を経由する結晶化、流動に誘起される「非平衡中間体」とシシケバブ形成、アイソタクチッ
クポリプロピレンやポリブチレンナフタレートの安定メゾ相を経由する結晶化過程を研究し、その実現を目指し
た。その結果、それぞれの分野で学問的な多くの発見に加え、通常の融点よりも高温における流動結晶化やレー
ザー延伸による流動結晶化において新たな物性発現が見出され、産業応用への基盤構築の基礎が示された。

研究成果の概要（英文）：In this project we aimed at developing properties of polymers through 
studies of polymer crystallization via various intermediate structures, and their application to 
industry. We have studies three types of intermediate structures produced in spinodal-mechanism 
assisted polymer crystallization, flow-induced polymer crystallization and crystallization through 
stable intermediate structure in isotactic polypropylene and polyterephthalate. In addition to some 
new scientific findings, we found possibilities of industrial application of polymer crystals 
produced by laser-drawing and by flow application above nominal melting temperatures. 

研究分野：高分子化学

キーワード： 非平衡中間体　シシケバブ　流動結晶化　メゾ相　スピノーダル型結晶化
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様 式

１．研究開始当初の背景

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。

の高性能化は社会的な大きな要請である。同時に

学問的な重要性を兼ね備える挑戦的な課題であり、

多くの学術的・産業応用的研究がなされてきた。

本研究を開始する背景として新たな高分子構造形

成の機構

ピノーダル分解型結晶化機構

高分子の結晶化過程は「核形成・成長」機構によ

りすべて説明されてきた。すなわち、融体中にた

またま分子（モノマー）が配列した結晶核が生成

し、それが臨界サイズを超えると結晶成長を行う

というモデルである。しかし、ポリエチレンテレ

フタレートのガラス状態からの結晶化誘導期にお

いて、スピノーダル分解型相分離機構とよく一致

した共連続構造の形成過程を見いだ

な実験により，

な高分子結晶化機構

における高分子結晶化

があった

流動場で高分子を結晶化させると所謂

ブ」と呼ばれる特異なモルフォロジーが観測され

る。この構造は、高弾性率・高強度繊維の分子構

造的起源であると考えられているので、多くの研

究が行われてきた。

された高分子量成分の絡み合いによるミクロンス

ケールのシシ前駆体（「非平衡中間体」）

た。さらには、

やポリブチルなフタレートのメゾ相経由結晶化研
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旦融解しその後の構造形成を調べるものである。

実験セットアップを図４に示した。ポリエチレン

テレフタレート(PET)およびポリスチレンと PET

の海島複合繊維について実験を行った。図 5 と 6

にレーザー加熱後にネッキングを起こした時点を

基準とした広角X線回折および小角X線散乱図形

の時間発展を示す。 

この実験において、繊維構造が形成されていく過

程を1 ms以下の時間分解能でその場観察すること

に成功した。この結果、配向結晶化に先立ってス

メクティック構造に由来する (001’)回折が子午線

上に観察された。この構造はフィブリル状の形態

を持ち、外部からの応力を主に負担する構造の母

体と考えられるため、繊維の力学的特性を設計す

る上でたいへん重要である。これらの知見は PET

繊維の力学物性向上において本質的な役割を果た

すと考えられ、企業との共同研究をベースに進め

ていく。 
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