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研究成果の概要（和文）：プロトン性ILを緩衝剤とする非プロトン性IL中でのゲル化機構の研究をおこない、プロトン
性ILを用いた高分子反応における反応速度制御法を確立した。この方法を、イオン液体中において反応末端の異なる二
種の４分岐ポリエチレングリコール(Tetra-PEG)の反応に応用することで、耐熱性・力学強度に優れた高強度テトラペ
グイオンゲルを開発することに成功した。次に、高強度テトラペグイオンゲル薄膜を調製し、そのガス透過選択性およ
び二酸化炭素吸収特性を評価し、イオンゲル薄膜の優れた二酸化炭素選択分離膜としての性能を実証した。

研究成果の概要（英文）：We succeeded in development of a new methodology for polymer chemical reaction in 
an ionic liquid (IL), which was a gelation reaction of polymer chains in aprotic IL in the presence of 
protic IL (protic-IL buffering). This method allowed us to control the gelation rate of tough polymer 
gels called Tetra-PEG gels. Thin Tetra-PEG/IL films were prepared by this method and their capability as 
a separation membrane of CO2 was examined at various temperatures. It was found that significant CO2 
separation capability was observed over a wide range of temperature.

研究分野： 高分子物理
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１．研究開始当初の背景 
 今世紀に入って、従来の常識を覆す物性を

もつ高強度・高弾性・高延伸性・高膨潤性ゲ

ルが相次いで開発されてきた。これらに共通

する点は、可動架橋点や面架橋などといった

新規架橋構造を導入していることである。

我々はこうしたゲルの優れた物性の発現メ

カニズムを中性子小角散乱および動的光散

乱を用いて研究し、種々の結合相関系高分子

の構造と物性との関係を明らかにした。しか

し、これらの研究対象は水を溶媒とするハイ

ドロゲルに限定されていた。したがって、そ

の応用は生体関連材料に限定されており、高

温・高圧といった厳しい環境での耐性が求め

られる工業的応用はほとんどなされていな

い。一方、イオン液体（IL）は、不揮発性、

難燃性、熱的・化学的安定性に優れ、従来、

有機溶媒において最大の問題点である大気

中への飛散・拡散が防げる極めて優秀な環境

適合性溶媒である。そこで、我々がこれまで

行ってきた４分岐ポリエチレングリコール

(Tetra-PEG)のゲル化反応を IL 中で行い、対

応するハイドロゲルと同等の力学特性を有

するイオンゲルを作成する事ができれば、従

来溶媒にはない IL の特徴（蒸発しない、極

限環境下でも失活しない、導電性、CO2の選択

的溶解性など）を付加した全く新規のゲル材

料を提案できると考えるに至った。 
 
２．研究の目的 
Tetra-PEG 鎖を骨格とする均一網目を用いた

高強度ハイドロゲル（溶媒：水）の開発・研

究をイオン液体(IL)系に拡張し、未だ報告例

のない「溶媒（イオン液体）成分が 90%以上

で延伸倍率 10 倍以上、圧縮強度 30MPa」を実

現する高性能イオンゲルの創成を目的とし

た。そして、イオン液体の、高温・低温、高

圧・低圧でも機能し、溶媒蒸発による失活の

ないという特長を生かし、この Tetra-PEG イ

オンゲルを環境適応型材料として具体的に

応用することを最終的な目標とした。一方で、

IL 中で高強度イオンゲルを精密に合成・制御

する方法論を溶液反応論（酸塩基反応、化学

反応速度論）を基盤として確立すること、さ

らに、そのゲル特性を散乱実験・分光実験を

中心に分子レベルで調べ、構造化学に基づく

ソフトマター材料設計の指針とすることを

目的とした。 

 
３．研究の方法 
最初に、IL中の直接pH測定により、Tetra-PEG

末端の酸塩基平衡を明らかにし、これを基に

ゲル化時間を化学反応速度論の枠組みで理

解した。これによりゲル化反応の精密制御を

実現し、ポリマーネットワークの均一性と力

学特性に最も優れたイオンゲルの合成法を

構築した。第二に、中性子散乱実験を中心に、

Tetra-PEG イオンゲルの網目均一性を構造化

学的に評価し、ゲル化の反応率、網目の均一

性・不均一性と力学特性との相関関係を通じ

て高強度ゲル作成への指針とした。第三に、

イオン液体（イオンゲル）中で特有の高分子

-溶媒間相互作用や高分子溶媒和構造を分子

レベルで解明し、従来理論との比較や拡張を

行う事で、未だに確立していないイオン液体

系の熱力学を理解することをおこなった。 

 
４．研究成果 

IL 中において反応末端の異なる二種の４分

岐ポリエチレングリコール(Tetra-PEG)を反

応させることで、耐熱性・力学強度に優れた

高強度イオンゲル（テトラペグイオンゲル）

を開発することに成功した。まず、予備およ

び比較研究として、(1)テトラペグハイドロ

ゲルのゲル反応機構の速度論を解明、(2) 網

目欠陥を制御したテトラペグハイドロゲル

の調製と小角中性子散乱を用いた構造によ

る構造と網目欠陥度（網目の反応率）の関係

解明、などについての研究をおこなった。次

に、水系において緩衝溶液法による pH 調節

で反応を制御する方法を参考にし、プロトン

性 ILを緩衝剤とする非プロトン性 IL中での



ゲル化機構の研究をおこない、プロトン性 IL

を用いた高分子反応における反応速度制御

法を確立した（プロトン性 IL 緩衝剤の開発

と IL を媒体とする化学反応制御法の提案）。

続いて、同手法を用いて強力イオン液体を媒

体とする高分子薄膜を調製し、そのガス透過

選択性および二酸化炭素吸収特性を評価し

た。これら一連の研究により、イオン液体を

媒体とする高分子ゲルの調製法のみならず、

反応化学、分析化学、分離科学等に大きな貢

献をした。 
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