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研究成果の概要（和文）：高分子材料の機能設計において、架橋構造の選択に応じて大きく機能変換することが
できる。本研究課題では超分子特有の可逆的な結合と機械的架橋分子として振舞う挿し違い二量体に注目し、こ
れまでの高分子材料に見られなかった新たな機能性高分子材料を創製した。高分子材料に可逆的結合を導入し、
分子認識を通した材料間の選択的接着、自己修復性材料・接着剤、高靭性材料、刺激応答性アクチュエータの作
製を本研究課題の目標とした。研究期間の間に、乾燥状態で機能する自己修復性超分子材料や可動性架橋材料の
機能評価、光刺激応答性材料の作製と機能発現機構の解明を行った。

研究成果の概要（英文）：The design of polymer materials greatly controls functions depending on the 
selection of the crosslinked structure.  The research project focused on the reversible bond and 
[c2]daisy chain molecules to function as topologically-interlocked molecules.  By introducing these 
crosslinkers, we will create a new functional polymeric materials that was not found in conventional
 polymer materials.  The goal of the research project was to introduce reversible bonds into polymer
 materials and to fabricate selective adhesion between materials through molecular recognition, 
self-healing materials / adhesives, high toughness materials, and stimulus-responsive actuators.  
During the research period, we evaluated the functions of self-healing supramolecular materials and 
movable cross-linked materials that function in a dry state, produced photostimuli-responsive 
materials, and elucidated the mechanism of function.

研究分野： 高分子化学

キーワード： 選択的接着　自己修復材料　高靭性材料　刺激応答材料　光刺激応答性　化学刺激応答材料

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
市場に出回っている自己修復材料は応力緩和機構であり、結合の再形成を通して修復できる材料ではない。本研
究では分子認識により材料を選択的に接着できる自己修復方法を選択した。研究対象として、“線膨張に応答す
る自己修復性マテリアル”、“応力分散機能による高靭性と自己修復性を兼ね備えた低硬化収縮材料”、“二次
電池の自己修復性負極バインダー材料”の実現を目的に研究展開した。これらの成果は、コーティング材やクッ
ション材、自動車関連や電子電気用材料などの高機能性材料、パンクしないタイヤ、線膨張率の異なる異種材料
間の自己修復性接着、フレキシブル電極材料への活用が期待され、実用化に向けた活動も始まった。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

高分子材料は金属部材に比べると圧倒的に軽量であり、燃費向上が重要課題である航空

機産業や自動車産業において不可欠な材料である。材料強度の向上は繊維強化高分子複合

体によって実現できるものの、繊維方向の応力や一点の応力集中に対しては弱い。根本的に

高分子そのものを高強度にする分子設計が必要である。現在、世界中で高分子材料の機能向

上を目指した研究が実施されているが、強度と延伸性の両立は相反する機能であり、これま

でとは全く違った高分子材料自身を分子設計が必要である。最近になり、分子レベルでの精

密な分子設計が材料物性に大きく影響する例が報告されており、今一度、高分子材料の分子

設計を見直す機会が来ている。申請者は高強度・高靭性の両立には、生体組織の理解と人工

材料の破壊メカニズムの理解が大きなヒントを与えると考えた。生体系で見られる可逆的

結合に基づいた材料設計に対して、超分子材料設計では、可逆的結合だけでなく、可動性の

架橋と組み合わせることで、生体系にも無い新たな高分子材料・超分子材料が構築できる。 

 

２．研究の目的 

高分子材料の機能設計において、架橋構造の選択に応じて大きく機能変換することができ

る。本研究課題では超分子特有の可逆的な結合と機械的架橋分子として振舞う挿し違い二

量体に注目し、これまでの高分子材料に見られなかった新たな機能性高分子材料を創製し

た。高分子材料に可逆的結合を導入し、分子認識を通した材料間の選択的接着、自己修復性

材料・接着剤、高靭性材料、刺激応答性アクチュエータの作製を本研究課題の目標とした。 

 

３．研究の方法 

本申請課題では、超分子で見られる可逆的な結合や可動性の架橋を自在にデザインするこ

とで、新たな高分子材料を創製することを目的にしている。申請者は独自の超分子材料設計

法により、材料物性だけでなく、機能発現（刺激応答性アクチュエータ・自己修復材料・分

子認識型選択的接着）に成功した。一方でこれらの材料は含水材料であった。本研究課題の

3 ヵ年の計画においては、水を含まない材料に注目し、共有結合性高分子と可逆・可動性超

分子の融合により、革新的超分子材料の設計と機能発現を系統的にまとめ、学理構築を目的

に研究を進めた。 

 

４．研究成果 

 

【乾燥状態で機能する自己修復性超分子材料の作製】 これまでに作製した自己修復性材

料はヒドロゲルなどの溶媒を含んでいた。本研究課題では、無溶媒で機能する自己修復性材

料を作製した。アクリレート系材料を主材として、切断面選択的な接着性や傷修復性を確認

した（Macromolecules 2019, 52, 2659-2668.）得られた自己修復材料は粉砕することで再

び成型することも可能であり、リサイクル性もあることを確認した。二液混合系にて作製す

る自己修復性塗膜を開発した。ホストポリマーとゲストポリマーを混合することで、自己修

復性塗膜を作製した。得られたアクリレート系塗膜は表面傷に対して、迅速に修復する性質

を示した（Adv. Mater. 2020,32, 2002008.） 

 



【可動性架橋材料の機能評価と発現機構の解明】 可動性架橋形式を持つ材料の力学特性

を評価した。特にアクリレート系材料にて、簡便に可動性架橋を形成する合成手法を確立し、

可動性架橋特有の力学特性を見出すことに成功した（Macromolecules 2019,52,6953-

6962.）。異な可動性架橋を持つ材料の力学特性を評価した。特にアクリアミド系材料にて、

簡便に可動性架橋を形成する合成手法を確立し、可動性架橋特有の力学特性を見出すこと

に成功した（Polymer 2020,196, 122465.）本可動系架橋材料の力学特性は含水率とも関係

しており、ある特定の含水率まで上がると、可動性架橋材料党友の靭性を示すことを確認し

た。 

 

【自己修復性超分子材料を用いたイオン伝導性材料の開発】 上記の可逆性架橋自己修復

材料にイオン性液体を吸着させ、イオン伝導性を持たせた。同じ弾性率でありながら、化学

架橋材料では、イオン伝導性が低いのに対して、可逆性架橋自己修復材料では、高いイオン

伝導性を示した。（Macromolecules 2019, 52, 2932-2938.） 

 

【可逆性・可動性架橋材料の機能評価と発現機構の解明】 特異な架橋形式を持つ材料の力

学特性を評価した。特にアクリレート系材料にて、簡便に可動性架橋を形成する合成手法を

確立し、可動性架橋特有の力学特性を見出すことに成功した（Polymer 2020, 196, 122465.  

Macromolecules 2019,52,6953-6962.） 

 

【[c2]Daisy chain 架橋超分子材料】 ポリアクリルアミド間を挿し違い型 CD dimer によ

り架橋された伸縮性超分子ヒドロゲル(CD dimer ゲル)を作成した。作製した材料には、光

刺激応答性のスチルベンを含んでおり、挿し違い型 CD dimer の構造を光制御することがで

きる。これまでのヒドロゲルの構造変化に対して、今回は乾燥状態のキセロゲルでも光応答

することを確認した（J. Am. Chem. Soc. 2018, 140, 17308-17315.）。 

 

【光刺激応答性材料の作製と機能発現機構の解明】 より体積変化率が大きく、変位量の大

きい刺激応答性材料の作製にあたっては、高分子のネットワークを三次元等方的に設計す

るのが重要ではないかと考えた。そこで高分子材料の架橋点に 8 分岐点として機能するシ

ルセスキオキサン（POSS）を用いた。この POSS の間を光刺激応答性を示すスチルベンを

用いて架橋し、透明性の高い材料を得た。得られた材料は紫外光に対して波長選択的に応答

することが確認された。その発現機構も力学特性評価により検証し、架橋点の形成と解離に

より発現していることを確認した（Eur. Polym. J. 2020, 134, 109806.）。 
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