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研究成果の概要（和文）：密度汎関数計算を用いて接着界面の分子構造、接着界面における結合エネルギー、接
着応力等を理論的に計算し、さらに相互作用エネルギーを静電相互作用等の各成分に分割することにより、接着
現象の本質について分子論的に考察した。特にエポキシ樹脂を対象とし、被着材の種類を変えた場合や、被着材
表面に形成される水分子層を考慮したモデルについて理論的解析を行った。また、疎水性表面とエポキシ樹脂の
接着が一般に良好ではない理由について原子・分子論的に考察した。さらに、第一原理計算およびマテリアルズ
インフォマティクスの手法による実験と理論計算のデータの融合を進め、接着に関係する高分子のガラス転移温
度の予測などを行った。

研究成果の概要（英文）：We have theoretically calculated the molecular structure, binding energy, 
and adhesion stress of adhesion interface using density functional theory calculations. In addition 
we have considered some essential points of adhesion by partitioning the interaction energy into 
electrostatic term and so on. In particular we have studied the water layer that is located in the 
adhesion interface of epoxy-metal. We have demonstrated using the energy decomposition method at the
 atomic and molecular level that the adhesion between hydrophobic surfaces and epoxy resin is bad. 
We have studied glass transition temperatures of various polymers that has close relationship with 
adhesion using first-principles calculations and materials informatics.

研究分野：化学

キーワード： 接着　量子化学　エポキシ樹脂　計算化学　界面化学　第一原理計算

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
物と物をくっつける接着技術の研究は、実用面から極めて活発に行われている。しかし、接着現象がどのような
界面相互作用により生じるのかについての理論的な議論は行われていない。本研究では被着材と高分子の界面に
おける相互作用を第一原理計算により解析し、界面に働く相互作用エネルギーおよび接着力に関して理論的に研
究した。相互作用エネルギーを静電相互作用、ファンデルワールス相互作用、電荷移動相互作用、交換斥力相互
作用等の成分に分割することにより、接着現象の本質について分子論的に考察した。このような研究は世界的に
も行われておらず、その成果は高分子化学や界面化学などにインパクトを与えると期待される。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
物と物をくっつける接着技術の研究は、実用面から極めて活発に行われている。しかし、接着

現象がどのような界面相互作用により生じるのかについての理論的な議論はあまり行われてい

ない。分子間の弱い相互作用（静電的相互作用、酸塩基相互作用、水素結合相互作用、ファンデ

ルワールス相互作用、電荷移動相互作用、交換斥力相互作用）は同種あるいは異種材料間に広く

存在するもので、接着相互作用の起源になりうる。接着現象は最も興味深い界面現象の一つであ

る（「分子間力と表面力 第３版」J. N. Israelachvili著）。一方、接着剤を用いた材料の接合は工

業的にも非常に重要な技術であり、自動車産業や航空産業をはじめとする多くの工業分野で利

用されている。例えば、金属と高分子あるいは高分子同士などの異種材料間での接着性を向上さ

せるために多くの実験研究が行われているが、材料間での接着がどのような界面相互作用によ

り起こるのかは理論的に十分には明らかにされておらず、古くから議論の対象となっている。特

に原子分子レベルでの接着界面の理論的解析は今までほとんど行われていない。接着エネルギ

ーは量子力学による第一原理計算から見積もることができる。代表者らのグループでは、相互作

用エネルギーの引張方向の座標微分から接着エネルギーを理論的に見積もることを行っている。 
 
２．研究の目的 
接着機構として、機械的結合、分子拡散、静電気力、分子間力などが仮説として提案されてい

るが、それらの本格的な理論解析はこれまで行われていない。本研究では金属と高分子（図１）

あるいは高分子同士などの異種材料間の界面における引力的相互作用を量子力学に基づく第一

原理計算により解析する。被着材と接着剤との界面に働く相互作用エネルギーおよび接着力に

関して理論的に研究する。相互作用エネルギーを静電相互作用、ファンデルワールス相互作用、

電荷移動相互作用、交換斥力相互作用等の成分に分割することにより、接着現象の本質について

分子論的に考察する。本研究の第一の目的は、接着の分子論の構築であり、その成果は高分子化

学や界面化学など多方面に応用されると期待される。接着相互作用に関する原子分子レベルの

原理が構築できれば、接着力を実験的に制御する上でも非常に有用である。 

 
３．研究の方法 
 

  接着相互作用に関する原子分子レベルでの本質的な理解を得るためには、量子力学に基づく

第一原理計算が不可欠である。金属や炭素繊維の表面および接着剤分子を含む大規模な系の構

造と相互作用解析を行うため、本研究では主に密度汎関数計算を用いる。密度汎関数計算ではシ

ュレディンガー方程式に基づき系の電子状態を精密に取り扱うため計算コストは高いが、原子

や分子間の相互作用エネルギー、電子密度などを合理的に表現できる。接着剤と被着材を界面か

ら垂直方向へ引き離しながら、その移動距離に対する系のエネルギーを精密に計算し、さらに引

き離し座標に関する微分から被着材と接着剤との間に働く接着力を理論的に算出する。また相

互作用エネルギーを静電相互作用、ファンデルワールス相互作用、電荷移動相互作用、交換斥力

相互作用等の成分に分割する。 

 
 
４．研究成果 
 

当グループでは密度汎関数計算を用いて接着界面の分子構造、接着界面における結合エネル
ギー、接着応力等を理論的に計算し、さらに相互作用エネルギーを静電相互作用等の各成分に分

割することにより、接着現象の本質について分子論的に考察した。得られた成果は以下の通りで



ある（１）エポキシ樹脂の化学的性質の把握のため、被着材の種類を変えた場合や、被着材表面

に形成される水分子層を考慮したモデルについて理論的解析を行った。（２）グラファイトや窒

化ホウ素等の疎水性表面とエポキシ樹脂の接着に関する研究を実施し、疎水性表面とエポキシ

樹脂の接着が一般に良好ではない理由について原子・分子論的に考察した。（３）第一原理計算

およびマテリアルズインフォマティクスの手法による実験と理論計算のデータの融合を進め、

接着に関係する高分子のガラス転移温度の予測などを行った。なお、接着に及ぼす水の影響に関

する論文は最もダウンロードされた論文として受賞した。“Molecular Understanding of the Adhesive 

Interactions between Silica Surface and Epoxy Resin: Effects of Interfacial Water”, C. Higuchi, H. Tanaka. 

K. Yoshizawa, J. Comput. Chem. 40, 164-171 (2019).  
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