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研究成果の概要（和文）：高分子鎖は一次元的な分子鎖形態を有するため、変形に対して極めて異方的な応答挙
動を示すと考えられる。本研究では、結晶性高分子の代表であるアイソタクチックポリプロピレンや線状低密度
ポリエチレン(LLDPE)に等方的な応力場であるバルジ変形やニ軸伸長変形を印加した際の分子鎖の変形挙動をそ
の場広角X線回折(WAXD)測定および偏光高速度カメラ(PHC)観察に基づき評価した。降伏点以下では結晶格子の転
移が、降伏点近傍からはさまざまな方向を有する「一方向の降伏挙動」が観測された。

研究成果の概要（英文）：Since polymer chains have a one-dimensional structure, they show an 
anisotropic response to deformation. In this study, behaviors of molecular chains were investigated 
under the biaxial deformation process by wide-angle X-ray diffraction and polarized high-speed 
camera observation. Both measurements revealed that yielding in various directions occurred near the
 yield point.

研究分野： 高分子科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　LLDPEやナイロンをはじめとする結晶性高分子材料は、一般に弾性率が高く剛性があり、単体のみならず、ガ
ラス繊維、炭素繊維や種々のフィラーとの複合材料として使用されている。また、安価なものも多いため、高分
子材料分野において、量的に非常に大きな割合を占めている。さらに、熱や溶媒を使用することによって、再成
形なども可能であるため、持続可能な社会を達成する上で重要な役割を果たしうる。したがって、本研究で得ら
れた成果は、このような結晶性高分子のさらなる用途開発に極めて重要な知見となると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 高分子材料は、フィルムの状態で利用される場合も多数存在する。フィルムの

場合、透明性、気体透過性、絶縁性、耐溶剤性などに加え、力学物性も重要な物

性である。電池材料のセパレータはこれらの性質で高い品質が要求される。電池

の分野では、電池の小型化、軽量化がシビアに進められており、厚みが薄くても、

十分な絶縁性を維持した上で、破れにくい十分な強度が要求される。 

 高分子鎖は、ひものような構造をしているため、一方向に引っ張れば、引っ張

った方向に配向できる場合は配向する。しかしながら、実用に使用されている材

料は、一方向にのみに引っ張られていることは少なく、いろいろな変形を受けた

環境にさらされている。このことを考えると、二方向に引っ張る二軸伸長のデー

タを重ねることは極めて重要である。二軸伸長試験はエラストマー材料に関し

てはある程度評価が進められている。しかしながら、結晶性高分子に関して評価

された例はほとんどない上、その場で分子鎖凝集構造評価を詳細に行った例は

皆無である。 

 以上のような学術的背景より、本研究課題の核心をなす学術的「問い」は、ひ

ものような構造を有する高分子固体により実環境に近い二軸伸長を印加した際

の高分子鎖の応答挙動とそれに応じて発現される力学物性の関係を解明し、高

分子が本来有する理論力学物性値に近い材料を創製できるようになることであ

る。この中で、本研究課題では、結晶性高分子に特化して、二軸伸長変形下にお

ける分子鎖凝集構造変化と力学物性の関係を解明する。さらに、本研究課題にお

ける特徴は、二軸伸長変形下における分子鎖凝集構造のその場解析を行う点で

ある。高分子材料は、プラスチック材料、ゴム材料など性状を問わず、時間の経

過に伴い構造が変化する特有の緩和現象を示すため、力学物性測定時にその場で

分子鎖凝集構造を評価することは極めて重要な知見をもたらす。 

 
２．研究の目的 
本研究課題では、実環境に近い二軸伸長変形およびバルジ変形を結晶性高分子

膜に印加して力学物性を評価するとともに、変形過程におけるその場解析に基づき

分子鎖凝集構造の特異性を解明することを目的とする。 

 
３．研究の方法 
試料として、アイソタクチックポ

リプロピレン(it PP)を用いた。融点

165℃よりも高い 190℃の溶融状態か

ら急冷することにより、膜厚 10 m
程度の無配向結晶構造を内部に有す

る it PP フィルムを調製した。このフ

ィルムについて、バルジ変形(Figure 1 
参照)により、応力-ひずみ曲線を取得

し、さらに、放射光 X 線回折・散乱

測定に基づきその場分子鎖凝集構造

 
Figure 1. Schematic illustration of uniaxial, 
biaxial and bulge deformation. 



解析を行った。この測定に加えて、ミクロとマクロな変形挙動を比較するため、

その場偏光観察も相補的に行い、マルチスケール構造解析を行った。 
 

４．研究成果。 

Figure 2 は、バルジ試験より得られた圧力とフィルム高さの結果より算出した
応力-ひずみ曲線である。初期の傾きから
算出した弾性率は 1.05 GPa であった。一
軸伸長と同様降伏を示した。次に、バルジ
試験過程における構造変化を高速度カメ
ラで追跡した。Figure 3 は、(a)偏光高速度
カメラによる位相差像、(b) 試験後の鋭敏
色板挿入下の偏光顕微鏡像、(c) 高速度カ
メラ像である。印加圧力の上昇に伴い、ク
レーズが観察された。また、このクレーズ
の数は伸長に伴い増加した。このことよ
り、バルジ変形により、局所的に一軸伸長
が生じることでクレーズを形成したと考
えられる。Figure 3 (b)に示すように、クレ
ーズ様の構造の長軸方
向に依存して、赤色と青
色を示した。また、異な
る方向のクレーズが衝
突した領域は、Figure 3 
(a)および(b)において、
位相差が完全に消失し
た。これより、この領域
では、分子鎖の配向はフ
ィルム面内でランダム
な配向に変化したと考
えられる。さらに、放射
光小角 X 線回折測定を
行った結果、クレーズの
長軸方向と平行方向に
ストリークが観測されたことから、クレーズ内でミクロフィブリルが形成して
いることが示唆される。また、広角回折測定からは、クレーズ様構造内で非晶化
あるいはスメチカ相を形成していることが確認された。 
 以上の結果より、結晶性高分子の代表である it PP フィルムに、等方的な応力

を印加すると局所的な一軸伸長が多方向に生じて伸長変形が起こることが明ら

かとなった。 

 

 

 

 

 
Figure 2. Stress-strain curves of iPP 
films with the thickness of 8 m obtained 
by bulge testing. 
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Figure 3.  (a) Polarized high-speed camera, (b) polarized optical 
microscopic, and (c) high-speed camera images of iPP films during bulge 
testing. 
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