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 直鎖状低密度ポリエチレン（LLDPE）繊維は温度変化で伸縮する刺激応答特性を有するため、ア

クチュエーターとしての利用が期待されている。その動作機構を解明するため、延伸および伸縮

過程における高次構造変化を「その場（in-situ）」小角 X 線散乱（SAXS）測定により解析することを

試みた。ここで、繊維に X 線を照射する場合、繊維中心部と側面部では、透過する試料厚みが異

なるため、得られるデータには、伸縮に伴う分子配向や高次構造の変化を反映する情報以外にも、

X 線の照射位置に関する情報が混入してしまう可能性がある。そこで、本研究では、LLDPE のフ

ィルム試料を対象とすることで、この問題を解決した。In-situ SAXS 測定の結果、延伸により結晶

ラメラが傾いて配列した構造が得られ、伸縮過程でその角度の変化が繰り返されることがわかっ

た。ラメラ間をつなぐタイ分子がこのような刺激応答性を支配していることが示唆される。 
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背景と研究目的：  

最近、直鎖状低密度ポリエチレン（LLDPE）の

溶融紡糸繊維をコイル状に巻き付けたアクチュ

エーターが開発されている[1]。これを昇温する

と収縮して重りを持ち上げ、冷却すると伸びて元

の状態に戻る優れた回復性を示した。このアクチ

ュエーターの特徴は、ドライ状態で駆動できるこ

とと、従来の高分子ゲル・アクチュエーターの

100 倍以上の駆動力が得られる点にある。このよ

うな昇降温に伴う延伸・収縮挙動は、ゴム材料の

エントロピー弾性と類似しており、ゴム材料では

架橋点を基点とした分子配向とランダム状態の

可逆変化がこの挙動を誘起していることを考慮すると、同様の分子構造変化がキーとなっている

ことが考えられる。 

ここで、繊維に X 線を照射する場合、繊維中心部と側面部では、透過する試料厚みが異なるた

め、得られるデータには、伸縮に伴う分子配向や高次構造の変化を反映する情報以外にも、X 線

の照射位置に関する情報が混入してしまう可能性がある。これを排除するためには、試料形状が

均一なフィルム状試料を対象とすることが望ましい。そこで、本研究では LLDPE フィルムを作製

し、これを繰り返し「延伸・収縮」させた際の構造変化を in-situ SAXS 測定にてリアルタイムで

追跡し、得られた結果から、分子鎖の配向状態と高次構造の変化の関係性を考察した。 

Fig.1 Photographs of polymeric actuator 

composed of coiled fibers of LLDPE, 

HDPE and Nylon6,6.  



 

 

実験： 

LLDPE および比較として高密度ポリエチレン（HDPE）を原料としてフィルムを作製し、90°C に

て固相一軸延伸して延伸フィルム作製した。これらを用いて、伸長／収縮のサイクル試験を行っ

た。このサイクル条件は、温度は 2 水準（室温、70°C）、伸長歪みは 3 水準（5%、10%、20%）、繰

り返し回数は 10 回とした。この際、延伸応力とともに in-situ SAXS 像を SPring-8 BL40XUにおい

て連続的に記録した。 

 

結果および考察：  

作製した LLDPE 延伸フィルムを 70°C にて歪み 20%まで伸長後、歪み 8%まで収縮させるサイ

クルを 10 回繰り返した際に記録した応力プロファイルと SAXS 像変化を Fig.2 に示した。伸縮サ

イクルを 10 回繰り返しても、印加応力が低下せず良好な伸縮性を示している。一方、SAXS 像を

見ると、伸長前では対角線上に四点像が確認できるが、これを伸長させると、赤道方向（横方向）

に並んだ二点像が得られた。伸長後、収縮させると、再び四点像に類似したパターンが確認でき

た。このような像変化を定量的に解釈するために、in-situ SAXS 像を縦方向に切り出し、q プロフ

ァイルを得た。これを見ると、伸長時（ひずみ 20%）ではシングルピークが観察されたのに対して、

収縮時（ひずみ 8%）ではダブルピークに解裂していた。これは、伸長時には結晶ラメラが伸縮方向

に対して垂直に並び、収縮時には伸縮方向に対して傾いていることを意味している。つまり、伸

縮過程で結晶ラメラの角度変化が繰り返されており、このような構造変化がアクチュエーターの

駆動機構と相関していると考えられる。ラメラ間をつなぐタイ分子がこのような刺激応答性を支

配していることが示唆される。 
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Fig.2 (a) Stress profile and corresponding in-situ SAXS patterns recorded when cyclic 

deformation composed of stretching to 20% strain and then shrinking to 8% strain was 

repeated ten times for the drawn LLDPE film. (b) Duplicated intensity profiles vertically 

extracted along the dotted white arrow in the series of in-situ SAXS patterns in (a). 


