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研究成果の概要（和文）：高分子と無機物をハイブリッド化した複合材料（「ナノ複合材料」）は、軽量で高強
度という特性を活かし、これまで金属・無機材料しか用いられなかった素材を次々と置き換えつつある。本研究
では、試料に引張り変形を加えながら最大75度まで傾斜させ、同一視野の３次元像をひずみの関数として連続取
得できる電子顕微鏡用「試料延伸トモグラフィーホルダー」を開発し、ナノ複合材料の延伸による３次元構造の
変化を３次元可視化することに世界で初めて成功した。さらに、計算科学（有限要素法）との連携により、（試
料内部での）延伸度合いの不均一性の違いを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：An in situ straining holder capable of tensile deformation and high-angle 
tilt for electron tomography was developed for polymeric materials. The holder has a dedicated 
sample cartridge, on which a variety of polymeric materials, such as microtomed thin sections of 
bulk specimens and solvent-cast thin films, can be mounted. Fine, stable control of the deformation 
process with nanoscale magnification was achieved. The holder allows large tensile deformation with 
a large field of view (800 x 200 micrometers before the deformation), and a high tilt angle during 
in situ observations. 

With the large tensile deformation, the strain on the specimen can be as large as 50. We expect that
 meso- and microscopic insights into the dynamic mechanical deformation and fracture processes of 
polymeric materials can be obtained by combining the holder with a transmission electron microscope.
 We used this technique to study the deformation process in a silica nanoparticle-filled isoprene 
rubber.

研究分野： 高分子物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
試料延伸トモグラフィーホルダーの新規開発とこの装置によるナノ複合材料（高分子と無機物をハイブリッド化
した複合材料）の延伸実験はこれまで世界に例が無い。さらに、このような動的過程における構造観察結果を計
算科学と連携させることで、ナノ複合材料の力学物性発現のメカニズムをナノスケールから解明し、軽量高強度
なナノ複合材料における構造設計法につなげてゆくという点で学術的な意味は大きい。

ナノ複合材料は、軽量で高強度という特性を活かし、これまで金属・無機材料しか用いられなかった素材を次々
と置き換えつつある新素材である。本研究は、新素材開発に新しい方法論を提供するものであり、その社会的な



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
高分子材料は、金属・ガラス・セラミック材料に比べると歴史は浅い反面、近年になって高分
子そのものの改良、高分子と無機物などとのハイブリッド化も進み発展を続けている。例えば、
輸送分野では、航空機の胴体部分(Boeing 787)や自動車のモノコック(Alfa Romeo 4C)など、こ
れまで金属材料で占められていた基幹部分を軽くて強い炭素繊維複合材料が急速に置換し始め
ており、高燃費・高効率社会の実現に大きく貢献している。また、(天然)ゴムと無機ナノフィ
ラー(カーボンブラックなど)の複合材料は、タイヤのトレッドゴムとして 100 年以上の長きに
渡って使われており、タイヤが自動車の全エネルギー損失の約 20%を占めることから、その高
性能化は省燃費という点で非常に重要である。 
 
このような新旧さまざまの高分子と無機物をハイブリッド化した複合材料（以後、「高分子(ナ
ノ)複合材料」あるいは「ナノ複合材料」とする）において、相分離構造・高分子の分子設計・
無機フィラーの改良などによる性能向上が模索されており、膨大な経験と知識に基づく経験的
な材料開発はそろそろ限界に達しつつある。本来、高機能ナノ材料の創成のためには「材料の
内部不均一構造を正確に評価し、その知見を材料の諸特性・機能と相関づける」ことが必須で
あるが、そのためには３次元(3D)構造評価・解析技術といった基盤技術の充実が必要であり、
研究代表者は高分子ナノ構造の 3D 可視化を可能とする「３次元電子顕微鏡法」または「電子
線トモグラフィー法(Transmission Electron Microtomography, TEMT)」と呼ばれる顕微鏡法
の開発に取り組んできた。  
 
研究代表者は、ナノ複合材料分野において、ゴム中のカーボンブラック(CB)の３次元空間配置
の TEMT による実験的な解明ばかりでなく実験で得られた実際の 3D 構造を計算機実験(有限
要素法, Finite Element Analysis, FEA)と連携させ、CB/ゴム系の応力-ひずみ挙動の予測も行
ってきた。この成果は TEMT(実験)と FEA(計算科学)を相補的に用いる初めての研究として画
期的であり、また、ナノ複合材料の力学物性予想の精度を飛躍的に高めた点で先駆的であった
が、実験結果と計算結果の間の一致は半定量的なレベルに留まっていた。これは、実験で得ら
れた 3D 構造を初期構造として用いているものの、引っ張り状態下の 3D 構造は FEA に依存し
ており、予測される 3D 構造が実際の(試料内での)3D 構造を反映しているかどうか正確に確認
できていないことに原因があった。 
 
そこで、試料に引っ張り変形を加えながらナノ複合材料の内部構造を３次元直接観察する新し
い「試料延伸３次元電子顕微鏡法」を開発し、延伸下の 3D 構造を実験的に可視化しながら FEA
による予測構造と厳密に比較することで、材料モデル(構成則)・要素分割(モデル化手法)・境界
条件(荷重条件、拘束条件、界面滑り)といった FEA のアルゴリズムの妥当性を検証しながら、
ナノ複合材料の力学挙動を定量的に再現するという発想に至った。 
 
２．研究の目的 
 
高分子ナノ複合材料は軽量で高強度という特性を活かし、これまで金属・無機材料しか用いら
れなかった素材を次々と置き換えつつある。本研究では、試料に引っ張り変形を加えながら最
大 75°程度まで傾斜させ、同一視野の３次元像をひずみの関数として連続取得できる電子顕微
鏡用「試料延伸トモグラフィーホルダー」を開発し、ナノ複合材料の延伸による３次元構造の
変化を実験的に初めて３次元可視化することを目指す。さらに、このような動的過程における
３次元構造観察結果を計算科学と連携させることで、ナノ複合材料の力学物性発現のメカニズ
ムをナノスケールから解明し、軽量高強度なナノ複合材料における構造設計法の確立につなげ
てゆくことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 
３年の研究期間で(i)試料にひずみを加えながら高傾斜観察を可能とする「試料延伸トモグラフ
ィーホルダー(以下、試料変形ホルダー)」を開発し、(ii)CB や Si ナノ粒子などを含むナノ複
合材料の同じ視野を延伸しながら 3Dナノ構造観察を行う。さらに、(iii)ひずみを与えていな
い状態での3D像を初期構造とするFEAによりナノ複合材料の力学挙動および構造変化を予測し、
これらを実測応力値および実測3D構造と厳密に比較することで、(iv)FEA のアルゴリズムに改
良を加え、(v)最終的にナノ複合材料における「構造--物性の相関」を nmスケールから解明し、
ナノ複合材料の構造設計法の確立につなげる。 
 
４．研究成果 
 
初年度(平成 28年度)は、(i)試料延伸トモグラフィホルダーの設計、(ii)同ホルダーの作製、
さらに、(iii)同ホルダーへの高分子ナノ複合材料の固定方法の検討、について検討を行った。



項目(i)および(ii)について、ホルダーの色動作の確認を行い、電子顕微鏡（TEM）による 2次
元観察であれば、試料を約 8倍まで延伸した状態で同一視野観察が可能であることを確認した。
また、ナノ複合材料を超薄膜化(膜厚約 100nm 程度)にすると、接着剤などを使わずに試料を最
小 3nm ピッチで延伸できることも確認した。 
 
第 2年度(平成 29年度)は、試料の変形が純粋に一軸延伸と見なせるようになるために必要な試
料の大きさについて検討を行った。その結果、試料延伸軸と垂直な方向の長さが(ホルダーの)
ギャップの約 8倍程度であれば、試料の中心付近は一軸延伸と見なせることが分かった。次に、
試料延伸状態でのホルダー傾斜による電子線トモグラフィ観察の可能性についても検討を行い、
開発した試料延伸トモグラフィーホルダーを用いて定量的な３次元像の取得が可能であること
を確認した。さらに、計算科学(有限要素法、FEA)と連携し、延伸途中の２次元像を画像処理す
ることで(試料の内部構造による)延伸度合いの不均一性の違いを明らかにした。 
 
最終年度(平成 30年度)は、ナノ複合材料の延伸過程の「その場」構造観察に取り組んだ。その
結果、無機物ナノフィラーの凝集体が延伸によって変形し、高分子（ゴム）とナノフィラー界
面でナノボイドが発生する様子(界面剥離)を直接観察することに成功した。また、ナノボイド
が凝集体内部で発生する事例も観察され、これは界面剥離とは異なった応力集中メカニズムの
存在を示唆する結果を得た。さらに、ナノ複合材料における亀裂の進展の「その場」観察にも
初めて成功し、亀裂先端での応力集中の様子を可視化する解析に取り組みつつある。ただし、
このような「その場」観察において、電子線によるゴムへのダメージが予想以上に大きいこと
も判明した。研究の目的である、延伸下での 3 次元観察には、電子線ダメージを（照射量を絞
ることで）低減することで対応し成功した。現在、計算科学(FEA)との連携による応力集中の様
子についても、実験と FEA の直接比較を行うための基礎を確立することができた。 
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