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4. 研究の目的：   

 近年、資源やエネルギー、環境問題など、人類の存続に係る重大な問題が顕在化しており、高分子

材料の耐久性・寿命の改善・環境負荷の低減などの重要な課題に直面している。このような課題の解決

として、新たな高分子材料の設計が必要であり、従来型の共有結合のみの材料設計だけでなく、生体系

に見られるような、非共有結合（可逆的な結合）を導入した材料設計が広く試行されている。シンプル

に高分子を「ひも」と考え、架橋点はくっついたり離れたりする可逆的な架橋点、または架橋点が動く

ことができる可動性の架橋点と大きく分類した場合、これらを組み合わせることでもっと新しい架橋

設計・ネットワーク設計はないのだろうか？、と考えた。正確に材料設計を突き詰めるには、各架橋点

の緩和時間を分析し、複数を組み合わせることを計画し、複数の架橋点寿命を持った材料を生み出し、

新たな機能創製に繋げることが、本研究課題の学術的なモチベーションにある。このような新しい高

分子材料の架橋設計が非連続な革新を生み出し、引いては、社会的課題の一気に解決できると考える。 

架橋点の設計は高分子材料の機能創製のコアとなる。申請者は可逆的な架橋点を用いて、再結合に

よる自己修復性材料を達成してきたが、さらなる機能向上には限界があり、新たな設計を必要として

いる。現在の可逆的な結合に加えて、可動性架橋の導入だけでなく、異なる高分子主鎖の導入、複数の

相互作用点の導入など、超分子特有のクロスネットワークにより、新たな材料創製に挑戦する。 

可逆的架橋を用いた異種高分子の混合例は多数存在するが、相溶性の低い異種高分子鎖同士を超分

子科学に基づいて、この高分子鎖間を可動性架橋にて繋ぐことができれば、分子レベルでの相溶化・混

合が可能となり、ポリマーアロイ材料が構築できる。可逆性と可動性を組み合わせた異種高分子超分

子クロスネットワーク材料は、応力・歪だけでなく自己修復機能も兼ね備えた材料が構築できる。 

本研究課題は単に実施されていなかった研究を展開するのではなく、得られた成果が人類を豊かにで

きるような新たなイノベーションができるように社会還元を目指して研究展開を行う。 

 

 

 

5. 研究の内容： 

本研究では、異種高分子間を可動性架橋によって結合する「超分子クロスネットワーク材料」の開発を行った。本

材料は、環状多糖類であるシクロデキストリン（CD）で修飾された直鎖高分子の存在下において、異なる主鎖モ

ノマーの重合を行うことで、異種高分子間に可動性架橋を形成することを目的としている。申請者らはこれまで

に、エラストマー系材料において可逆性および可動性架橋材料の開発に成功しており（参考文献[1]-[3]）、本研

究はその成果をさらに発展させたものである。 

課題①：ヤング率の拡大に向けた分子設計の改良 

これまでの研究では、同種高分子間の材料を対象としていたが、さらなる力学特性（高靭性・破断応力）の向上

には、異種高分子間での分子設計が求められた。高ガラス転移点（Tg）高分子と低 Tg 高分子との間に可動性架

橋を形成することで、全体としての高ヤング率を維持しつつ、分子運動性の高い低 Tg ドメインにおいては応力分

散が期待される。さらに、π-π 相互作用による可逆性架橋を導入することで、グラフェンなどのナノフィラーとの

複合化を通じて電導性や機械特性の向上も図った。 

 

 



課題②：可動性架橋と可逆性架橋の協奏による多機能化 

異なる架橋手法（可動性および可逆性）を材料内に共存させることで、材料に複数の緩和時間をもたら

し、高靭性・自己修復性・再接着性など多機能の付与を目指した。水素結合やホスト―ゲスト相互作用と

いった可逆性結合を導入することで、透明性の高い高性能材料の創出が可能となった。 

総合的な解明計画 

本研究では、以下の観点から可動性架橋の材料科学的特性の解明を目指した： 

1. 環状分子のサイズを一定とし、高分子主鎖の太さを変化させた場合の影響の評価。 

2. 高分子主鎖の太さを一定とし、環状分子のサイズを変化させた場合の力学特性への影響。 

3. 高分子主鎖と環状分子間に働く化学的相互作用の解明。 

これらは、マクロ視点で「紐と輪の摩擦」にも例えられるが、分子間では化学的相互作用として捉えること

ができ、いわば「分子摩擦」として評価可能である。この分子摩擦が応力緩和時間に及ぼす影響を追跡

し、機能発現との関係性を明らかにした。さらに、応力印加下における構造変化、可動性および可逆性架

橋の緩和成分の分離、緩和時間と力学特性・再接着性の相関についても評価した。 

得られた知見を基に、応力緩和挙動を制御する材料設計の指針を確立し、「可動性架橋を基盤とした異

種材料の高機能接合」へと展開可能な学理を構築した。 

 

6. 研究の成果と結論、今後の課題： 

以下に、代表的な研究成果について、紹介する。 

1）「可動性架橋ポリウレタンの酵素分解と再資源化」 （Chem 2025, 11, 102327） 

本研究では、可動性架橋を有するポリエステル-ポリウレタン（PCL-PU）の酵素分解、強化、リサイクル、アッ

プサイクルの可能性を探求しました。Novozym 435（固定化リパーゼ）を用いて、さまざまな反応条件下で

PCL-PU の酵素反応を検討し、環境に優しいポリウレタン資源の循環利用を目指しました。この研究は、持続

可能なポリウレタン資源の開発と、循環型プラスチック経済の推進に貢献するものです。  

 

 

2）「可動性架橋を導入した再利用可能な高靭性アクリル系粘着シートの開発」 （ACS Applied Materials & 

Interfaces 2024, 16, 25393–25403） 

本研究では、再利用可能で高靭性を備えたアクリル系粘着シートを開発するため、可動性架橋を導入したポ

リマー設計を行った。シクロデキストリンを含むモノマーを用いた重合により、物理的に可動性を持つ架橋構



造を形成し、優れた粘着特性とクリープ抵抗性を実現した。得られた粘着シートは、有機溶媒で容易に溶解

し、再加工が可能であり、再成形後も初期性能を維持した。本成果は、粘着材料の高機能化と持続可能性の

両立を可能にする新たなアプローチを示すものである。 

 

 

3）「可動性架橋を導入した粘着システムの応力緩和特性の向上」 （ACS Applied Materials & Interfaces 

2024, 16, 3935–3943） 

本研究では、可動性架橋を有するポリマー材料を用いて、粘着システムの接着性と応力緩和特性の向上を

図った。具体的には、N,N-ジメチルアクリルアミド（DMAAm）を主鎖モノマーとし、γ-シクロデキストリン（γ-

CD）単位を可動性架橋点として導入した単一可動性架橋ネットワーク（SC）材料を設計した。この構造により、

エネルギー散逸性が高まり、靭性、自己修復性、クリープ抵抗性が向上した。さらに、ポリマー鎖の移動性を

調整するために水分含有量を制御し、最適な含水状態での機械的特性を評価した。その結果、SC 材料は従

来の均一ポリマーや共有結合による架橋ポリマーと比較して、優れた機械的性能を示した。本研究は、可動

性架橋を活用した粘着システムの設計が、持続可能で高性能な接着材料の開発に寄与することを示した。 

 

 

 



4）「クエン酸修飾セルロース複合ポリマーの非共有結合による高靭性と持続可能性の向上」 （ACS Applied 

Polymer Materials 2023, 5, 10334–10341） 

本研究では、クエン酸で修飾したセルロース（CAC）をポリマー複合材料に導入し、複数の非共有結合（主に

水素結合）を利用して、機械的強度と持続可能性の両立を図った。CAC の導入により、ポリマー鎖間の相互

作用が強化され、引張強度や破断エネルギーが向上した。さらに、CAC の高い親水性と生分解性により、環

境負荷の低減が期待される。このような設計により、従来のセルロース強化材料と比較して、優れた機械的

特性と環境適合性を兼ね備えた複合材料の開発が可能となった。本研究は、持続可能な高性能ポリマー材

料の設計に新たな指針を提供するものである。 

 

 

5）「可動性架橋エラストマーによる柔軟導電センサー材料の開発」 （ACS Polymers Au 2023, 3, 394–405） 

本研究では、可動性架橋を有するエラストマーと導電性カーボンフィラー（Ketjenblack）を組み合わせ、高伸縮

性と応力-ひずみ応答性を持つセンサー材料を開発しました。この材料は、柔軟性と導電性を兼ね備え、ウェ

アラブルデバイスやソフトロボティクスなどへの応用が期待されます。この研究は、次世代の柔軟電子材料の

設計に新たな指針を提供するものです。  

 



6）「可動性架橋高分子の構造特性とその力学応答解析」 （Polymer Journal 2023, 55, 1151–1164） 

本研究では、可動性架橋を有するポリマー材料の構造と物性に関する詳細な解析を行いました。これにより、

ポリマーの力学特性や熱特性の向上が期待され、さまざまな応用分野での利用が可能となります。この研究

は、ポリマー科学の基礎的理解を深め、材料設計の新たな方向性を示すものです。 

 

 

7）「ガラス状ポリマーと二重架橋網のハイブリッド材料設計」 （Macromolecules 2023, 56, 4503–4512） 

本研究では、デュアルクロスネットワークと線状ガラス状ポリマーのハイブリッド化による高性能ポリマー材料

の開発を行いました。この材料は、優れた機械的特性と熱安定性を兼ね備えており、先進的なポリマー材料

の設計に新たなアプローチを提供します。この成果は、機能性ポリマーの開発における重要な一歩となるも

のです。 

 

 

 



8 ）  「 異 な る 緩 和 モー ドを 持 つ 超 分子 ハイ ド ロゲ ルに お け る 多重 エネル ギ ー散 逸 機構 」  （ Soft 

Matter. 2022, 18, 7369-7379.） 

可逆的な非共有結合架橋を利用した超分子ハイドロゲルは、高靭性かつ機能的な材料として広く研究されて

いますが、機械的・機能的特性を自在に制御できる汎用的な設計指針は未だ確立されていません。本研究で

は、ホスト–ゲスト相互作用によって形成される動的に異なる 2 種類の可逆架橋を有するハイドロゲルを設計

し、分子運動性と靭性の関係を調査しました。架橋の分子運動性は二次平均緩和時間〈τ〉w により定量化さ

れ、速い架橋（1.8 または 18 秒）と遅い架橋（6.6×10³ または 9.5×10³ 秒）を組み合わせることで、単一の

架橋タイプを用いたハイドロゲルよりも高い靭性を示すことが明らかになりました。これは、幅広い時間スケー

ルでの緩和過程が複合的に機能した結果であり、超分子ハイドロゲル設計の新たな指針となります 

 

 

9） 「可動性架橋と水素結合によるポリウレタンの機械的特性の相乗的改善」 （Soft Matter 2022, 18, 5027-

5036.） 

アセチル化 γ-シクロデキストリン（TAcγCD）を用いた二段階合成により、可動性架橋を有するポリウレタン

（PU）材料が作製された。ソフトセグメントにはポリテトラヒドロフラン（PTHF）、ハードセグメントにはヘキサメチ

レンジイソシアネート（HDI）と 1,3-プロピレングリコール（POD）が用いられた。得られた PU は、可動性架橋に

よる柔軟性と、ウレタン結合に由来する水素結合による剛性を兼ね備え、両者の相乗効果によりヤング率が

向上しながらも靭性を維持した。FT-IR および X 線散乱測定により、TAcγCD のカルボニル基が PU 鎖と水

素結合を形成し、可動性架橋が PU ハードセグメント間の水素結合を弱めることが明らかとなった。さらに、引

張試験では可動性架橋により分子鎖の配向（shish-kebab 構造）が抑制された。本材料は高い機械的性能を

持ち、今後の産業応用が期待される。 



10）  「可動性架橋を有する異種高分子材料の編み込みによる作製とその機械的特性」 （Molecular 

Systems Design & Engineering 2022, 7, 733-745.） 

アセチル化 γ-シクロデキストリン（TAcγCD）を導入した直鎖高分子（一次ポリマー）存在下で、液状主鎖モノ

マーをバルク重合することで、異なる高分子鎖を編み込んだ新たな可動架橋ネットワークエラストマー（KP エ

ラストマー）が作製された。重合後に形成された二次ポリマー鎖は、TAcγCD の空間に侵入して一次ポリマー

と結合し、可動性架橋を形成する。KP エラストマーは、一次・二次ポリマー間に共有架橋がないため、長い可

動範囲を持ち、高い応力分散性により優れた靭性を示す。また、ポリ（エチルアクリレート）（PEA）とポリスチレ

ン（PS）という相溶性の低いポリマー間にも架橋を可能にし、PEA・PS・混合相の三相構造を形成する。この三

相構造の相乗効果により、靭性と剛性の両立が実現された。異種高分子の編み込みによる構造設計は、新

たな高性能材料の創出に寄与する。 

 

 

11） 「編み込み法による二重架橋ネットワークポリマーの作製とその機械的特性の評価」 （NPG Asia 

Mater. 2022, 14:32, 1-11） 

アルキルアクリレートとシクロデキストリン（CD）ホストモノマーのバルク共重合により、可動性架橋点を持つ単

一ネットワークエラストマー（SC）が得られ、高い靭性（Gf）と応力分散性を示した。本研究では、SC 中に液状

アルキルアクリレートを膨潤させて再度重合させることで、貫通型可動性ネットワーク（SCP）を作製し、さらに

SC の存在下で CD モノマーを含むアルキルアクリレートを重合することで、二重架橋ネットワーク（DC）エラス

トマーを作製した。DC エラストマーは、適切な二次ネットワークの疎水性とガラス転移特性を組み合わせるこ

とで、SCP や SC よりも高い靭性を示した。SAXS 測定により、DC エラストマーはナノスケールで不均一性を持

ち、緩和時間の分布も広いことが確認され、これらの特徴が靭性向上に寄与することが示唆された。本手法

は従来の高分子材料の靭性改善にも応用可能である。 



 

 

12） 「可逆的かつ可動性架橋をもつセルロースナノファイバー複合高分子材料とその機械的特性評価」  

（ACS Appl. Polym. Mater. 2022, 4, 403-412.） 

高分子材料における弾性と靭性の向上は重要な課題であるが、両者はトレードオフの関係にあり、両立は困

難である。本研究では、クエン酸修飾セルロース（CAC）をフィラーとして導入し、ポリマー鎖に沿って環状分子

が可動する可動性架橋構造と、CAC との間に形成される可逆的な水素結合による架橋構造を組み合わせた

複合材料を作製した。この組み合わせにより、応力に対して高い靭性を実現した。特に、CAC を 3 wt%添加し

た材料では、CAC なしのエラストマーに比べてヤング率が 1.6 倍に向上し、靭性も維持された。CAC や AA（ア

クリル酸）ユニットを欠いた材料ではこの効果は見られなかった。動的粘弾性測定により、緩和モードと靭性と

の関係が明らかとなり、可逆・可動架橋の適切な比率で最高の力学特性が得られることが示された。 

 

 

 

 

 

 



13） 「ホスト–ゲストハイドロゲルにおける含水率と機械的特性の関係」 （Macromolecules 2021, 54, 8067-

8076.） 

本研究では、アクリルアミド修飾シクロデキストリン（ホスト）およびアダマンタン（ゲスト）を用いてホスト–ゲスト

相互作用に基づくハイドロゲルを合成し、その含水率が機械的特性に及ぼす影響を調査した。これらのハイド

ロゲルは、高い靭性と再接着性を示し、可逆的なホスト–ゲスト架橋が重要な役割を担っている。機械的強度

は含水率によって異なり、最大強度を示す水分量もポリアクリルアミド主鎖やホスト・ゲスト単位の量により異

なった。再接着強度も水分量によって変化し、水の存在が特性に大きく影響することが示唆された。引張試

験、接触角測定、DSC 測定により、水が非凍結結合水・中間水・自由水の 3 状態で存在することが分かり、特

に非凍結結合水と中間水が靭性や再接着力に影響を与えることが明らかとなった。 

 

 

  



 

7. 成果の価値 

7.1_学術的価値： 

本研究では、可逆性架橋に加えて、独自技術に基づく可動性架橋を高分子材料に導入することに成功した。

この成果により、機能発現を目指した分子設計において、可逆性および可動性架橋点の寿命とガラス転移点

を系統的に整理・データ化することが可能となった。これにより得られた蓄積データを基盤として、超分子構造

を活かした新たな設計指針が確立され、異種高分子の複合化による「可動性異種高分子複合材料の新規学

理構築」へと発展した。 

本研究の成果は、可逆性および可動性架橋がそれぞれ持つ特性と利点を明確化し、これらを組み合わせた

超分子架橋異種高分子複合材料の設計領域を大きく拡張するものである。特に、相溶性の低い異種高分子

間を分子レベルで架橋する技術は、従来困難とされてきた材料間の融合を可能にし、さらに界面科学との学

際的な融合により、新たな学問領域の創出に寄与した。 

7.2_社会的価値： 

本研究で確立した分子設計は、特定の高分子に限定されるものではなく、汎用高分子の機能改良にも広く応

用可能である。実際に、本プロジェクトの協力企業により、アクリレート系一次ポリマーの量産が既に達成され

ている。この一次ポリマーに対し、企業ごとのニーズに応じた異種ポリマーを導入可能なモノマーを混合するこ

とで、異種超分子クロスネットワーク材料を容易に作製し、機能性の向上を図ることができる。 

現在、特にニーズの高い「高ヤング率ポリマー」の破壊エネルギーの向上や再接着性の付与といった成果が

実現しており、自動車用コーティング、電子機器の筐体、ディスプレイ関連の保護層、電池用バインダー材な

ど、さまざまな製品への応用が期待されている。 

なかでも、可動性と可逆性を併せ持つ架橋構造は、応力分散性に優れており、異なる線膨張率を持つ金属と

プラスチックの接着といった、高度な異種材料接合への応用に大きな可能性を示している。 

7.3_研究成果： 
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