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研究成果の概要（和文）：無機のナノファイバーであるイモゴライトの構造制御、および高分子

による表面修飾を行うことで、ナノファイバーの凝集構造状態の制御を行った。構造制御はマ

イクロ波を利用した合成法により、表面修飾はファイバー表面に高分子開始剤を吸着させた後

高分子のグラフト化により行った。また、イモゴライトを固定化する基板を高分子薄膜をベー

スとして作成し、モデル実験を行った。 
 
研究成果の概要（英文）：Controlled aggregation structure of inorganic nanofiber "imogolite" 
by structure control of imogolite or surface modification with polymer. Microwave 
irradiation method to polymerize imogolite achieved the structure control of nanofiber, and 
imogolite surface was modified by polymer grafting method with surface initiator. Moreover, 
The substrates for imogolite immobilization were prepared using polymer thin films.   
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１．研究開始当初の背景 

革新的な材料創製を目的とした「ナノ材
料」がここ数十年来のキーワードに挙げら
れている。中でも「カーボンナノチューブ
（CNT）」に代表される特徴的な構造を有
する「ナノファイバー・ナノチューブ」は
画期的な機能を発現する材料として非常
に高い注目を集め、日々研究が進められて

いる。 
本研究でナノ材料としてアルミニウム

シリケートナノファイバーの「イモゴライ
ト」を使用する。イモゴライトは 1962 年
に青峰・吉永により発見された粘土鉱物で
ある。（Fig. 1） 
 ファイバーの直径が約 2 nm、長さが数百 
nm から数 m あり、高いアスペクト比を有
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している。また、イモゴライトは CNT に無
い透明性、吸脱水特性、高表面活性等の特性
を有し、化学合成も非常に簡便である。また、
合成物は天然物とほぼ同じであり、環境への
負荷も非常に小さいという優位性を持つ。し
かしこれまで材料としての応用展開が進ん
でいないのが現状である。原因として、比表
面積が大きく、強固な分子間相互作用により
大きな会合体を形成し、ナノファイバーの構
造形態制御が困難な点が挙げられる。 
 上記の点の改善を目的とし、これまでイモ
ゴライトの表面改質が行われてきた。しかし、
表面改質によりイモゴライトの凝集構造を
精密に制御した例は無く、イモゴライトの表
面・界面の精密構造制御は、イモゴライトを
ポリマーハイブリッド材料のフィラーのみ
ならず、新規なナノ材料として応用が可能と
なる。更に凝集構造を制御したイモゴライト
を規則的に配列することができれば、光・電
子機能性を付与にすることで、ナノワイヤー
やナノ導線として活用が可能となる。これら
の様にイモゴライトの精密構造制御、規則配
列の達成により、更なるナノ材料への展開が
期待される。 
 
２．研究の目的 
 本研究では無機のナノファイバーである
イモゴライトの精密構造制御、よろび規則配
列の手法について検討することを目的とし
ている。 
 
３．研究の方法 
 上記の目的を達成するために、本研究では
以下の方法を行う。 
(1)イモゴライトナノファイバーの形態を精
密制御した例はほとんどない為、本研究では
材料の基盤となるイモゴライト合成の制御
を行いファイバー長及び長さ分布をコント
ロールしたイモゴライトをマイクロ波照射
合成法により達成する。 
 

(2)形態を制御したナノファイバーを用いて
イモゴライト表面の物性改質を行う。表面改
質はイモゴライト表面からポリマーをグラ
フトさせることで行い、より精密な制御を可
能とする為、リビング重合表面開始剤をイモ
ゴライト表面に吸着し、その表面から高分子
鎖をグラフトすることで達成する。 
 
(3)イモゴライトを規則的に配列させるため
の基盤として、ナノオーダーの規則構造を有
する高分子基板の調製を行い、その基板を利
用し、ポリスチレンのナノ粒子を用いたモデ
ル実験を行った。 
 
４．研究成果 
(1)イモゴライトナノファイバー形態の精密
制御：イモゴライトナノファイバーをマイク
ロ波溶液合成法によりファイバー長のそろ
ったイモゴライトを得た。反応溶液は、塩化
アルミニウムとテトラエトキシシランを所
定量混合し水溶液の pH 調整することで得た。
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Fig. 2 各マイクロ波照射時間における

合成イモゴライトのAFM像模式図 
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Fig. 3 各マイクロ波照射時間における合成イ

モゴライトの繊維長、および単位面積当たり

のイモゴライトファイバーの数 

Fig. 1 イモゴライトの模式図



 

 

反応溶液をマイクロ波反応器内で、所定出力
照射しイモゴライトの合成を行った。 
Fig. 2 に各マイクロ波照射時間におけるイモ
ゴライトの AFM 像を示す。反応時間の増加
に従ってイモゴライトのファイバー長が大
きくなっている事が確認できる。またファイ
バーの長さ分布についても、これまでの合成
法と比べて分布が小さくなっている事が確
認された。更に、基板単位面積当たりのイモ
ゴライトのファイバー本数を計測したとこ
ろ、時間とともに本数の増加が確認され、ま
た、同じ反応時間においてこれまでの重合法
と比較しても、多くのイモゴライトの生成が
明らかとなった。（Fig. 3）以上の結果から、
マイクロ波照射合成法により、効率的に構造
制御されたイモゴライト入手の可能性が示
唆された。 
 
(2)イモゴライト表面への高分子鎖修飾：イモ
ゴライトの表面物性制御を行うため、高分子
鎖を用いた表面修飾を行った。イモゴライト
表面はリン酸基と特異的な相互作用を形成
する為、リン酸基を有する高分子表面開始剤
を合成し、開始剤をイモゴライト表面に吸着
させた後、高分子を重合することで表面修飾
を達成した。化合物 1に今回使用した表面開
始剤を示す。 

イモゴライト水溶液と表面開始剤のエタノ
ール溶液を混合することで、イモゴライト表
面に開始剤を吸着させ遠心分離により試料
を回収した。開始剤吸着の確認を IR 測定、
TG 測定より行った。イモゴライト 1 mg に対
し、開始剤が 1.6 mg 程度吸着している事が確
認された。更に、開始剤吸着イモゴライトを
MMA モノマー、CuBr、スパルテイン/アニソ
ール中に分散させ、90℃に加熱することでイ
モゴライト表面からの高分子重合反応を試
みた。重合反応後イモゴライト成分のみを回

収し、IR 測定を行ったところ、PMMA 高分
子鎖に起因する吸収が確認されたことから、
イモゴライト表面からの高分子鎖修飾が明
らかとなった。但し、今回は高分子の分子量
制御まで至らなかったことから、イモゴライ
ト表面の精密制御は達成できなかった。 
 
(3)高分子薄膜を用いた規則的配列用基板の
調製：シリコンウエハー基板上に汎用高分子
である PMMA をスピンコートし PMMA 薄膜
を調製した。規則配列の土台となるよう
PMMA 薄膜に特徴的な形状を有する鋳型を
ナノインプリンターでプレスすることで、形
状を転写し、物理的に規則的な構造を PMMA
薄膜上に作製した。Fig. 4 に規則構造を転写
した PMMA 薄膜の AFM 像を示す。AFM 像
より、幅 200nm 程度の凹凸が確認され、
PMMA 基板上に鋳型構造の転写により規則
構造が形成されている事が確認された。 
 続いて、調製した構造体を利用して、対象
物が規則配列可能かどうか形状が均一であ
るポリスチレンナノ粒子を利用しモデル実
験を行った。ポリスチレン粒子は直径 200 nm
であった。ポリスチレン粒子の縣濁液を
PMMA 基板上に滴下し、乾燥させた後に十分
に洗浄した基板の観察を行った。Fig. 5 にポ
リスチレン縣濁液を規則構造を有する
PMMA 薄膜上に滴下した後の基板表面の走
査型電子顕微鏡像を示す。顕微鏡像よりポリ
スチレンナノ粒子が PMMA 薄膜上の凹部に
入り込み規則配列している事が確認された。 
以上の結果から、基板に物理的にナノ構造を
形成することで、被固定化媒体を規則的に配
列・固定化が可能であることが明らかとなっ
た。今回、物理的な手法のみによりポリスチ
レンナノ粒子の配列を試みたが、基板表面を
構造のみならず、化学的な表面物性の塗り分
け等を行うことで、より詳細な選択的固定化
が可能なると推測される。またイモゴライト
に関して、イモゴライトの構造制御、表面の
精密な物性制御を施した後、上記の物理的、
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Fig. 4 規則構造を転写したPMMA薄膜

のAFM像 

Fig. 5 PMMA基板上に固定化したPSナノ

粒子の電子顕微鏡像 
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化学的に処理を行った基板を利用すること
で、イモゴライト自身の選択的固定化の可能
性が期待される。 
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