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研究成果の概要（和文）：　申請者らが開発してきた，強靭性，多様な機能をもった結晶性ゲルを，繊維・不織
布化することによって，これらの機能と通気性，編み立て性，吸液性，濾過性，感触など様々な繊維・不織布特
有の機能をあわせもつ新規材料を開発する。結晶性ゲルは化学架橋のため不溶・不融であり，繊維化は困難であ
ったが，この問題を克服するために材料の溶解・融解性に左右されない光反応エレクトロスピニング紡糸法を用
いる。本研究の結晶性ゲル繊維・不織布の創製法は，他の多様な高機能化学架橋高分子ゲルの繊維・不織布の創
製へと適用可能であり，大きな波及効果が期待できる。

研究成果の概要（英文）：　申請者らが開発してきた，強靭性，多様な機能をもった結晶性ゲルを，繊維・不織
布化することによって，これらの機能と通気性，編み立て性，吸液性，濾過性，感触など様々な繊維・不織布特
有の機能をあわせもつ新規材料を開発する。結晶性ゲルは化学架橋のため不溶・不融であり，繊維化は困難であ
ったが，この問題を克服するために材料の溶解・融解性に左右されない光反応エレクトロスピニング紡糸法を用
いる。本研究の結晶性ゲル繊維・不織布の創製法は，他の多様な高機能化学架橋高分子ゲルの繊維・不織布の創
製へと適用可能であり，大きな波及効果が期待できる。

研究分野： 高分子科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　申請者らが開発してきた，強靭性，多様な機能をもった結晶性ゲルを，繊維・不織布化することによって，こ
れらの機能と通気性，編み立て性，吸液性，濾過性，感触など様々な繊維・不織布特有の機能をあわせもつ新規
材料を開発する。結晶性ゲルは化学架橋のため不溶・不融であり，繊維化は困難であったが，この問題を克服す
るために材料の溶解・融解性に左右されない光反応エレクトロスピニング紡糸法を用いる。本研究の結晶性ゲル
繊維・不織布の創製法は，他の多様な高機能化学架橋高分子ゲルの繊維・不織布の創製へと適用可能であり，大
きな波及効果が期待できる。

※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（共通） 
 

 

１．研究開始当初の背景 

 近年様々な方法により高強度高分子ゲルを開発する試みが行われている。架橋点の制御によ
り開発された架橋点が動く環動ゲル，主鎖の制御により開発された二種類の網目鎖が絡み合っ
た構造のダブルネットワーク(DN)ゲルと極めて均一な網目構造の Tetra-PEG ゲル，フィラーの
添加により開発されたクレイ強化ナノコンポジット(NC)ゲルが代表的な例と言える。本研究の
結晶性ゲルは，これまでにないアプローチ「側鎖の結晶性制御」により高強度と高靭性を実現し
た上，多様な機能性をゲルに賦与する。結晶性ゲルは，三次元網目構造に結晶性側鎖構造を導入
した結晶部位を有する化学架橋高分子ゲルである。結晶性ゲルの合成には，結晶化を誘起する置
換基を持つビニル系モノマーのラジカル重合を用いる。置換基はゲルの側鎖になる。架橋は，強
度を上げながら，靭性を下げるのが一般的だが，結晶性ゲルは，①低融点結晶(or アモルファス)

部位(可塑剤的役割)は，導入すると靭性の低下を防ぐのみならず，むしろ大幅に向上させる。こ
れは，熱可塑性エラストマーと似たコンセプトである。一方，②高融点結晶部位(フィラー的役
割)は，導入するとポリマーの剛性を強化するフィラーと同様の機能を発現する。①と②を適切
に組合わせることにより，プラスチック並みの硬さとゲル特有の伸びを両立するなど強度と靭
性の高さが際立った結晶性ゲルを開発した。さらに，導入する部位に多種多様な官能基をつける
ことで，親水/油性や撥水/油性，高伸縮復元特性，温度応答性，粘着性，刺激/自己修復性，潜熱
蓄熱/放熱など多様な機能を結晶性ゲルに賦与できる。つまり，結晶化ゲルは，側鎖の制御によ
り，強靭さと同時に，従来にはなかった多様な機能が得られる。 

 しかし，化学架橋網目構造に由来する高分子ゲルの不溶不融性のために，後成形は不可能で，
通常のポリマーの繊維化方法，たとえば熔融，乾式，湿式紡糸法では，ゲル溶液あるいは熔融体
(メルト)の作製ができないために繊維化できない。これを解決するため，材料の溶解・融解性に
左右されない紡糸法が必要であり，確立できれば，強靭な多機能結晶性ゲルを含め，化学架橋高
分子ゲルを繊維化する基盤技術となり得る。また，結晶性ゲルの繊維，さらに繊維からなる不織
布を作製できれば，形状に基づく編み立て性，通気性，濾過性，吸液性，感触など様々な繊維・
不織布特有の機能を合わせることができる。応用展開な面からも，結晶性ゲルの繊維と不織布の
作製は重要である。 

 

２．研究の目的 

 本研究では，これまでの高強度ゲルに残された課題である，「強靭さと同時に多機能の賦与」，
「繊維化」の全てを満たす新規「結晶性ゲルの繊維と不織布」を開発することを目的である。さ
らに，新しいアプローチである側鎖制御の強靭性と多様な機能を生み出す原理を探究すること
も目指す。 

 

３．研究の方法 

 結晶性ゲルは化学架橋のため不溶・不融であり，繊維化は困難であったが，この問題を克服す
るために材料の溶解・融解性に左右されない光反応エレクトロスピニング（UV-ES）紡糸法を用
いる。まず，UV-ES 法への適用に向けて，配合比などを検討し，ゲル物性と合成条件をともに
最適化する。UV-ES 法の条件についても，UV-ES 工程の成否および得られる繊維の形状，物性
に大きな影響を与えるため，その条件設定を行い、不織布を試作し、UV-ES プロセスを最適化
する。さらに、DSC，TG などによる繊維の熱物性評価，WAXS，SAXS などによる繊維の結晶
構造解析，動的粘弾性評価を行い，繊維の結晶成長プロセスを解明する。 
 
４．研究成果 
 
 (1) UV-ES 法で紡糸可能なゲル配合の選定に成功した。アモルファス性を担うモノマーN,N-ジ
メチルアクリルアミド(DMAA)，および結晶性を担うモノマーアクリル酸エチル(EA)を用いて，
UV-ES 法でそれぞれのゲル繊維の作製に成功した。ポリ（N,N-ジメチルアクリルアミド）(PDMAA)
ゲルは親水性であり，強度は高い。ポリ（アクリル酸エチル）(PEA)ゲルは疎水性であり，比較
的に伸縮性がよい。 
 (2) 紡糸条件の設定・最適化を検討した。PDMAA ゲルと PEA ゲルを用いて，(ⅰ)半硬化ゲル反
応液の粘度，(ⅱ)送液速度，(ⅲ)印加電圧，(ⅳ)ノズル先端からコレクターまでの距離（射出距
離）等の実験パラメータがゲル繊維に与える影響を検討した。UV-ES のパラメータがゲル繊維へ
与える影響が明らかになった。PDMAA ゲルの場合は，粘度について，最も繊維径分布が狭く尚且
つ平均径 175 nm と極細繊維作製可能な条件が粘度 700 mPa・s であることが分かった。押出速
度について，送液速度の増加に伴い繊維径の増加が考えられたが，実際は繊維が細くなり，作製
できた繊維の形状が変化することがわかった。PEA ゲルの場合は，粘度 200~700 mPa・s では 3~15 
μm の繊維が得られ，繊維の表面には皺が観察された。粘度 200~700 mPa・s では粘度により平
均繊維径に大きな変化は見られないが繊維表面の皺の幅は粘度に反比例していた。送液速度を
上げた場合平均繊維径は大きくなったが皺の幅に大きな変化は見られなかった。 



 
 (3) PDMAA ゲルおよび PEA ゲルに対して、UV-ES 工程の各パラメータがゲル繊維の形状・繊維
径、力学物性、機能に与える影響を明確にし、得られる繊維径は数十 nm から数μm の範囲にな
るよう、UV-ES 工程を最適化した。粘度 200、300、400、500、600、700 mPa・sの半硬化ゲル反
応液を使用し、粘度の影響を検討した。さらに、粘度が 300 および 600 mPa・s の場合において、
押出速度 1、3、5、10、15 μl/min での押出速度の影響を検討した。その他のパラメータとして
印加電圧、ノズルからターゲットまでの距離、UV 紫外線の強度、紡糸環境の温度および湿度の
影響も検討した。結果は、直径 0.2〜4μm の PDMAA ゲルと直径 3〜12μm の PEA ゲルの繊維を作
製した。FTIR 測定により C＝C 二重結合から C-C 単結合への変換率を評価した結果、PDMAA ゲル
と PEA ゲルの両方が 95%以上の高い C＝C 変換率を示し、ゲル化がうまく行われたことが確認で
きた。 
  (4) PDMAA ゲルおよび PEA ゲルに対して不織布を作製し、引張試験によってその力学物性を評
価した。巻取方向（繊維の配向方向）と垂直方向を比較した結果、巻取方向が高い強度と靭性を
示し、一方で垂直方向が高い破断ひずみを示した。これにより、巻取方向が強靭であり、垂直方
向がよく伸びるゲル不織布となることがわかった。 

  (5)モノマーの構造と仕込み比が繊維の力学特性への影響を検討した。用いる 2 種類のモノマ

ーである DMAA、EA の割合をかえることにより、3 種類 P(DMAA-co-EA)共重合ゲルを作製し、引張

試験で力学特性を評価した。DMAA と EA の割合が 3:1の場合は、最も靭性が高く、強度と伸びの

バランスがいい P(DMAA-co-EA)共重合ゲルが得られた。 

 さらに、構造と物性・機能の相関性を理解するため、熱物性，結晶構造、SEM による評価を行

った。これまでの結晶性ゲルでは、低融点結晶(or アモルファス)部位は、主に靭性、粘着性、自

己修復性に寄与し、高融点結晶部位は主に強度、温度応答速度、形状記憶、蓄熱/放熱に寄与す

ることがわかっている。これらの物性・機能を繊維と不織布でも同等レベルで達成するべく、繊

維と不織布というマクロな形態と UV-ES という作製法が、分子レベルからミクロなレベルに至

る構造に及ぼす影響を、重合および結晶挙動から理解することができる。モノマーの構造と仕込

み比がことなるゲル繊維および不織布を作製・評価し、それぞれの構造と物性・機能に相違が見

られたが、相関性に関する理解を深めるため継続的な検討が必要である。 
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