


２．研究成果及び考察（申請時の計画に対する達成度合を織込む） 

 既存材料よりも耐電圧特性が優れることが報告されているＰＸ樹脂を含めて８種類のＰ

Ｘ樹脂を合成した．ただし，それらＰＸ樹脂は耐薬品性が優れており，さらに結晶化度が大

きいために，従来の重合条件では，多くの場合，高分子量化が困難であるだけはなく，多く

の環状オリゴマー成分が同時に生成することが分かった．そこで，重合溶媒種、重合温度な

どを検討することにより，ＰＸ樹脂の分子量向上と環状オリゴマーの生成抑制を同時に達成

することが可能となる重合法の探索を行った．検討結果から，重合溶媒を１-メチル‐２-ピ

ロリドンへ，重合温度をより高温の２００℃へ変更することなどにより本研究に適したＰＸ

樹脂が合成できた．用いたジアミンがｍ-キシリレンジアミンと１,６-ヘキサメチレンジア

ミン (ＨＭＤ)であるＰＸ樹脂のコード名をＸ６系，１,３-ビスアミノメチルシクロヘキサ

ンとＨＭＤを用いたＰＸ樹脂をＢ６系，ＨＭＤ，ノナンジアミン及び１,１２-ドデカンジア

ミンを用いたＰＸ樹脂を，それぞれＨ系，Ｍ系及びＤ系とした．なお，コード名の後の数字

はジアミンのモル組成を表す． 

本研究で重合したＰＸ樹脂はすべて結晶性樹脂であり，それらの融点は２００℃以上で，

ＰＶｄＦ樹脂よりも高融点であった．また，融解熱量より脂肪族ジアミンを用いＰＸ樹脂の

結晶化度はその他のＰＸ樹脂のそれらより大きいことが推察された．一方，力学特性に関し

ては，Ｘ６系及びＢ６系のＰＸ樹脂のヤング率及び破断伸びは，それぞれ脂肪族系ＰＸ樹脂

のそれらより大きく及び小さくなった．また，電解液に対する飽和膨潤度は，Ｘ６系及びＢ

６系のＰＸ樹脂の方が脂肪族系ＰＸ樹脂よりも小さな値を示した． 

ＰＸ樹脂の電気化学的特性は，サイクリック・ボルタンメトリー（ＣＶ）測定により評価

した．コインセルの正極及び負極には，それぞれＬｉＣｏＯ2:アセチレンブラック:ＰＸ=７:

２:１の混合物及び金属Ｌｉを用いた．電解液は１.０ＭのＬｉＰＦ6 を含むＥＣ/ＤＥＣ=５

０/５０ (ｖ/ｖ)を使用した．１０サイクルまでのＣＶ測定より，Ｄ-１００とＭ-１５を除

く全てのＰＸ樹脂をバインダーとして用いたＬＩＢの放電容量とサイクル数に伴う容量の

低下率は，ＰＶｄＦ樹脂を用いた場合よりも優れていることが分かった．得られた放電容量

の序列を以下に示す． 

Ｂ６-６０＞Ｈ-１００＞Ｂ６-２０＞Ｘ６－２０＝Ｂ６-４０＞Ｂ-１００＞ 

ＰＶｄＦ＞Ｍ-１５＞Ｄ-１００ 

この放電容量の序列と一致するＰＸ樹脂の材料特性としては，電解液に対する飽和膨潤度で

あることが分かった．飽和膨潤度の序列を以下に示す． 

Ｂ６-６０＜Ｂ６-２０＜Ｘ６-２０＜Ｂ６-４０＜Ｍ-１５＜Ｄ-１００＜＜ＰＶｄＦ 

ここで，Ｈ-１００及びＢ-１００の両試料は，融点が高いことに起因して，膨潤試験に適し

たフィルム試料を熱プレスにより調製することが出来ず，飽和膨潤度の値が得られていな

い．上記２つの序列を比べることにより，ＰＸ樹脂の飽和膨潤度が小さいほど，放電容量が

大きくなることが分かる．このことより，ＬＩＢの電極用バインダー材料としては，電解液

に対する飽和膨潤度を小さくすることが望ましいことが分かった．また，飽和膨潤度を小さ



くするためには，バインダー材料の一次構造（モノマーの化学構造）の最適化と結晶化度の

向上が有効であろうと考えられる．しかし，結晶化度の大きい脂肪族系ジアミンを用いたＰ

Ｘ樹脂の飽和膨潤度があまり小さくないことから，モノマーの化学構造を考慮する方が有効

であろうと考えらえる． 

 

 

 

 

３．経費の使用状況（申請時の計画に対する実績を記述） 

本研究では，主な経費として試薬，ガラス器具，測定器具などの消耗品の購入と，分析機

器使用料を申請していた．しかし，高分子量のＰＸ樹脂を得るための重合検討のために，消

耗品としてのモノマー，有機溶媒などの有機試薬費が計画よりも大幅に超過してしまった．

また，ＰＸ樹脂の分子量に関する測定を当初予定していた委託分析で行うと，分析費がかな

り必要であることが判明したため，溶液粘度から分子量に関する情報を得る手法に変更し

た．溶液粘度測定に必要な設備及び消耗品として，それぞれ恒温水槽（209,822 円）及び粘

度測定用ガラス器具などを購入させて頂いた．  

上記以外の経費として，旅費や論文投稿料に関する経費を申請していた．旅費については，

共同研究先である宇部興産（千葉）への 1 泊２日出張２回と高分子学会（愛媛大学）での研

究発表（２泊３日，２人）に使用させて頂いた．また，論文投稿料に関しては，本経費から

支出することはなかった．借料損料（分析費）及びその他の経費支出が抑えられた分は，試

薬などの消耗品の購入と恒温水槽並びに粘度測定用ガラス機器の購入に充当させて頂いた．

 

助成金の使用内訳（カッコ内は申請時の額） 

◇２８年度                 ◇２９年度 

 消耗品費 410,060 円（180,000 円）        消耗品費  626,458 円（280,000 円） 

 借料損料 440,640 円（600,000 円）        借料損料    2,400 円（450,000 円） 

 旅費    59,300 円（130,000 円）                旅費       151,320 円 （80,000 円） 

 その他        0 円   （0 円）                設備備品費 209,822 円      （0円） 

                                                  その他         0 円（180,000 円） 

 合計   910,000 円（910,000 円）                合計    990,000 円（990,000 円） 

 

 

 



４．将来展望（今後の発展性、実用化の見込み等について記述） 

 本研究では，特定のＰＸ樹脂をＬＩＢの電極バインダーとして用いることにより，ＰＶｄ

Ｆ樹脂を用いた場合よりＬＩＢの放電容量が大きくなる結果が得られた．さらに，電解液に

対するＰＸ樹脂の飽和膨潤度を小さくするほど，放電容量が大きくなることも分かった．ま

た，飽和膨潤度を小さくするためには，ＰＸ樹脂に用いるジアミンの化学構造の最適化を考

慮することが有効であろうことも分かった． 

 上記結果は，次期ＬＩＢの電極用バインダー用途に適した材料の設計指針となり得る成果

であると考えられる．ただし，実用性を考えると更なる特性改善が必要であり，長時間にわ

たる電気化学的評価を含めた実用的評価も要求される． 

 ＬＩＢは正極，負極，電解液，セパレータなどの主要材料の改良研究が精力的に進められ

ており，それらの組合せによってＬＩＢの性能が大きく変化することが知られている．ＰＸ

樹脂はジアミンの種類，組合せ，組成を容易に変えることが可能であり，その最適な組合せ

を探ることにより，ＬＩＢを更に進化させることが出来ると考えている．また，本研究で得

られた材料設計指針に基づき，コストパフォーマンスに優れるバインダー材料（ＰＸ樹脂に

限らない）を見出すことが出来れば，早期の実用化も夢ではないと考えられる． 

 

 

 

 

５．成果の発表（学会での発表、学術誌への投稿等を記載。予定を含む） 
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１）「リチウムイオン二次電池の電極バインダー用途を目指したポリキサミド樹脂の重合と

物性評価」，第６６回高分子討論会（愛媛大学，松山），２０１７年９月 

２）「リチウムイオン二次電池のバインダー用途を目指した各種ポリキサミド樹脂の電気化

学的特性」，第６４回高分子研究発表会（神戸），２０１８年７月 

 

 

 

 


