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研究成果の概要（和文）：高分子において互いの構造を認識して相互作用するファンデルワールス相互作用の力を見積
もることを目的として、ステレオコンプレックス形成に関わる力の測定することが目的であった。異なる基板上に、そ
れぞれポリ(L-乳酸)（PLLA）およびポリ(D-乳酸)（PDLA）の膜を作成し、圧着後に引きはがす力を測定したところ、ス
テレオコンプレックスが形成されるPLLA/PDLAの組合せが強い力を示すことが分かり、選択的な接着材料へ利用可能で
あることを示した。

研究成果の概要（英文）：In order to estimate weak polymer polymer interaction of van der Waals 
interaction, we aim the estimate the force of stereocomplex formation. On the separate substrate, thin 
films of poly(L,L-lactide) (PLLA) and poly(D,D-lactide) (PDLA) were formed and they are faced to press. 
Then the force of separate were measured. Then the force of separation between PLLA and PDLA was stronger 
than that between PLLA and PLLA, as well as PDLA and PDLA. The results indicate to apply for the 
selective adhesive material creation.

研究分野：高分子合成

キーワード： 高分子構造・物性　高分子系複合材料　ステレオコンプレックス
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１．研究開始当初の背景
 
 高密度ポリエチレンの高強度化に代表さ
れるように、高分子の「弱い相互作用の発現」
は重要な性質である。低分子系では材料創製
に組み込むことが難しい弱い相互作用であ
っても、高分子系では強く増幅されて発現す
る。中でもステレオコンプレックスは、弱い
ファンデルワールス力が大きく影響する。例
えば、アイソタクチックポリメタクリル酸メ
チル(
タクリル酸メチル
プレックスではナノ構造体のビルディング
ブロックに利用できる
Chem. Int. Ed.
(L-乳酸
テレオコンプレックスでは融点や力学的強
度を向上できる
2006, 
研究代表者
コンプレックスに関する研究を
てきた
ステレオコンプレックス化を駆動力とする
鋳型重合を
2012, 
能化を
5150.
中でも驚いたのは、多孔性
被覆されたナノ粒子を特定の溶媒に曝すと、
高分子鎖が粒子表面
し、粒子を凝集させたことである
Ajiro, C. Hongo, M. Akashi, 
280.)。この現象は、ソフト界面において
it-PMMA
ンデルワールス力に基づく高分子間相互作
用が、二つの固体界面を接着する力を発揮し
たことを示している。この結果を掘り下げて
ゆけば、単一高分子鎖に働く力まで見積もる
ことができ、そして現在未解決問題である
「高分子間相互作用に関わるファンデルワ
ールス力」について
か、と考え本研究の着想に至った。
 
 
２．研究の目的
 
現在解明されていない、高分子間相互作用
に関わるファンデルワールス相互作用につ
いて、「単一高分子鎖間に働く力」を見積も
ることにチャレンジする。試料には、互いに
相補的な形を有する高分子立体錯体（ステレ
オコンプレックス）の組み合わせを用いる。
溶液モデル・接着力・熱力学などを組み合わ
せた新しい研究領域を拓くことに挑戦する。
その結果導き出される、ファンデルワールス
力という弱い相互作用が、高分子バルク材料
に及ぼす影響を接着の観点から明らかにす
る。 
次に、ファンデルワールス力は異方性や相
補的な形が重要とされるため、ファン
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る。次に、シランカップリング反応を用いた

各基板に重合開始剤を

を検討する。なお

の金基板・平

滑なシリカ基板・雲母・ポリスチレン等を用

により、

=11º,15º を、
をそれぞれ

IR/ATR
840 cm-1, 

2994 cm-1, 
をそれぞれ特性ピークと

して確認する。グラフト鎖を導入した基板の

分析装置、およ

によって行なう。これら試料を引張

を用いて接着界面

平面基板を向い合せに貼り合せて異方的

に引張試験を行う。ここで間に挟み込む混合

クロロ

程度)、
100 nm)等の
尿素を

導入することで、静電的相互作用の成分は塩

を添加することで、それぞれ比較して排他す



ることを試みる。 
さらにバネばかり法を適用し(K. Kurihara 

and coworkers, J. Jpn. Soc. Colour Mater. 2011, 
84, 87.等)、0.1 nmおよび 10 pNという範囲で
接着の様子を観測する。 
 
（２）粒子モデル：上述（１）においてシリ
カ粒子、金ナノ粒子の基板に利用して平面基
板に粒子を挟み込み、接触面積を変化させる
ことで、力学的強度に与える効果を調べる。
平面基板へのグラフト化条件と比較するこ
とによって、平面基板引張試験に用いる試料
のグラフト密度算出考察に用いる。 
 
（３）界面接合：まず 2種の基板上にそれぞ
れ it-PMMA および st-PMMA（または PLLA
および PDLA）の薄膜を調製する。なお、片
側の基板には薄膜を有しない基板の組み合
わせを比較とする。この間隙へ高分子に運動
性を与える条件（溶媒・温度・添加物など）
を施し、ステレオコンプレックス化によって
接着させる。接着剤を用いない界面接合に挑
戦する。 
 
４．研究成果 
 
まず 1年目に実施した実験は、試料として

PLLAおよび PDLAを用いて、これらのスピ
ンコート薄膜をガラス基板上に調製し、互い
に張り合わせることでその界面における構
造変化を観察することである。また圧縮して
引きはがすときの力を測定し、これらを数値
化する実験を行った。スピンコート薄膜のサ
ンプルと交互積層薄膜のサンプルを比較し
て行うことで有意な差が得られた（学会ポス
ター賞）。 
次に、シリカゲル表面のヒドロキシル基や
アミノ基を利用してポリ乳酸を結合させた
粒子を調製し、ポリ乳酸をグラフトさせた粒
子を調製したが、界面で接着することができ
ず、有効な接着力を評価することができなか
った。これは、シリカゲル粒子の大きさがグ
ラフト高分子鎖よりもはるかに大きく、接着
力測定に不向きであったためと考えられる。
そこで、数ナノメートルの粒径が可能となる
金ナノ粒子に着目し、金ナノ粒子に PLLAお
よび PDLAをグラフトさせる手法へと修正し
ていった。 
一方で、ポリ乳酸と親水性ポリトリメチレ
ンカーボネート誘導体とのブロック共重合
体を用いて、そのスピンコート薄膜が調製条
件によって偏析する様子を観察し、ポリ乳酸
の結晶化など界面における高分子鎖の集合
様式を観察するとともに、最表面の組成を観
察した（論文受理）。また、 it-PMMA と
st-PMAAを用いて、基板上に交互積層薄膜を
形成した。ここから、単一成分を抽出除去す
ることで多孔性薄膜を得る従来の手法での
テンプレート重合反応場の構築を利用し、重
合の温度効果を調べることで、相互作用の見

積もりにチャレンジした（論文受理）。 
 2 年目では、1 年目から得られた界面にお
ける高分子間相互作用の観察結果を基にし
て、接着力の評価と接着剤など機能性への応
用へ展開した。 
 まず、バネはかり法によって PLLA と
PDLA のスピンコート薄膜界面での接着力が、
ポリ(L-乳酸)同士の界面および交互積層薄膜
の界面と比べて、強い力を示したことを見出
した（学会発表済み、論文化中）。 
 また当初の計画から修正して、基板界面に
PLA をグラフトさせた金ナノ粒子を挟み込
み、その選択的な力を観察する実験を行った。
当初はシリカゲル粒子を計画していたが、よ
り小さなナノサイズの粒子を用いる必要が
判明したため、金ナノ粒子を用いて実験を行
ったところ、選択的接着剤として利用可能で
あることが分かった（特許出願済）。 
 一方で、末端にカテキンという抗菌性を有
する嵩高い置換基を導入してアセトニトリ
ル溶液中で PLLAと PDLAを相互作用させた
ところ、分子量が数千程度の場合十分に高分
子間相互作用が働いてステレオコンプレッ
クスを形成することを確認した（論文受理）。
さらにクロロホルム溶液として、インクジェ
ット装置により高速で吐出されたガラス基
板上においても、溶媒の蒸発とポリマーの溶
解を早く繰り返しながらも高分子間相互作
用によりステレオコンプレックスを形成す
ることを確認した（論文受理）。このように
インクジェット装置を用いた高分子間相互
作用の発現は溶媒効果や温度効果にも大き
く影響することを確認した（論文受理）。な
お、関連する研究としてポリ乳酸を用いたオ
イルゲルから徐放実験を行い、接着材料のみ
ならず、難水溶性薬物の担持材料としても利
用可能であることを示した（論文受理）。 
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