
国立研究開発法人産業技術総合研究所・材料・化学領域・主任研究員

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

８２６２６

基盤研究(C)（一般）

2021～2019

界面相互作用と物性の相関に基づくナノコンポジットの高機能化に向けた設計指針の構築

Development of characterization technique for design of high-performance 
nanocomposites based on the correlation between interfacial interactions and 
properties

５０７３６８３２研究者番号：

渡邉　亮太（Watanabe, Ryota）

研究期間：

１９Ｋ０５０４７

年 月 日現在  ４   ６   ９

円     3,300,000

研究成果の概要（和文）：ナノコンポジットの物性に関わる支配要因である、高分子とフィラー界面の相互作用
や、界面近傍の構造を解析する技術開発を推進した。顕微赤外分光法によるスペクトルデータ群の取得、およ
び、二次元相関解析によるデータマイニングにより、界面の相互作用や化学結合を直接解析することに成功し
た。さらに、当該解析技術により、熱的・力学的な摂動を与えた時の界面構造の変化をリアルタイムで計測する
ことで、界面での結合生成過程の直接観測に成功するとともに、界面密着が関わる物性発現メカニズムの解明に
つなげた。

研究成果の概要（英文）：We have developed the analytical techniques to characterize the interaction 
and structures at interface between the polymer matrix and filler of the polymer composites. The 
interaction and structure at the interface play a key role related to the physical properties of the
 polymer composites. We have successfully analyzed the interactions and chemical bonds at the 
matrix-filler interface by combination of the measurement using Fourier transform infrared 
microscopy, and data mining by two-dimensional correlation analysis and principal component 
analysis. Furthermore, we directly observe the bond formation process at the interface and elucidate
 the mechanism of physical property expression related to interfacial adhesion by in-situ 
measurements by the characterization techniques.

研究分野：高分子分析
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ナノコンポジットは、優れた強度や熱・電気伝導性を有しているため、先端材料として活用されている。近年、
部材の樹脂化や薄肉化による軽量化技術が強く求められており、ナノコンポジットへの要求性能が高まってい
る。そのため、構造と物性の相関を解明し、要求性能の達成に向けた材料設計指針の構築の重要性が高まってい
る状況である。本研究課題で開発した分析技術群により、ナノコンポジットの機能発現の支配要因である界面構
造を評価可能とした。本分析技術は、物性向上にむけた設計指針構築に貢献することが期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
自動車などの輸送機の燃費向上に向けた、部
材の樹脂化や薄肉化による軽量化技術が強く求
められており、樹脂部材の高強度化とともに安
全性・信頼性の保証が求められている。フィラー
を樹脂中に配合した複合材料は、高強度を満た
す樹脂部材として注目されている。一方で、フィ
ラーの配合により、硬く脆い性質となり、柔軟性
や靭性が大幅に低下してしまうことが課題であ
る。そのため、ナノコンポジットの高強度を保持
したまま、靭性・耐久性を改善できるような材料
設計が重要である。 
 これまでに申請者は、高分子複合材料のマトリ
クスとフィラー界面で相互作用を形成するよう
に界面構造を設計することで、強度や靭性など
の特性が向上することを明らかにしてきた。し
かし、界面密着がどのようなメカニズムで機能
向上につながるのかを明らかにするための界面
分析技術が十分に確立されていない。そのため、
複合材料の界面設計において、明確な指針がな
く、何度も試作しては修正するといった、経験と勘に頼った非効率なアプローチで材料開発が進
められてきた。 
 
２．研究の目的 
上記の状況から、高分子複合材料の界面密着がどのようなメカニズムで高強度をもたらすの
か解明するための技術開発が重要であると強く認識し、新規解析技術の構築に向けた取組みを
行った。延伸時の高分子材料の局所的な分子配向挙動を解析できる、レオ・オプティカル赤外分
光 (IR) イメージング技術の開発を進めた (図 1)。当該技術の応用により、複合材料の高分子配
向変化の観測により、界面密着性の向上による、高強度発現メカニズムに関する知見を得ること
を目的とした。当該メカニズムの解明により、正確かつ迅速な材料設計に大きく寄与すると考え
た。 
 
３．研究の方法 
複合材料の異種界面の分析においては、マイクロスケールの構造情報を取得できる顕微赤外
分光法は、有力なツールとなる。レオ・オプティカル IRイメージングでは、延伸時の材料に対
して、偏光顕微 IRスペクトルを in situで取得することで、延伸変形に伴う局所的な分子配向の
変化を捉える。高分子の配向変化は、極めて微小なスペクトル強度の変化として現れるため、ス
ペクトル変化が生じている波数領域や、吸光度変化の挙動について、感覚的に捉えることは困難
である。そこで、スペクトル解析に二次元相関マッピングを活用することで、延伸時の局所的な
変形挙動に関する情報を高感度で抽出し、可視化を試みた。 
界面の化学構造が異なるように設計した 2 種類の複合材料について、レオ・オプティカル IR
イメージングを適用した。界面の接着性と分子配向挙動の関係性を明らかにし、複合材料の高強
度発現メカニズムについて考察を行った。 
高分子マトリクスとして水酸基含有ポリプロピレン (PPOH) 、フィラーとして未修飾シリカ
粒子 (SS)、および、オクタデシルジメチル基で疎水化修飾したシリカ粒子 (mSS) を用いた。複
合材料は、フィラーを 10 wt%の割合で PPOHに添加し、溶融混練して調製した。熱圧プレスに
より、50 μm厚の複合材料シートを作成し、分析に用いた。顕微赤外分光測定は、二次元アレイ
検出器を装着した Bruker製 Hyperion3000を用い、延伸方向に偏光させた赤外光により透過モー
ドで測定した。複合材料シートの延伸処理は、マイクロバイスホルダーを用いて行った。 
 
４．研究成果 
引張試験により、調製した複合材料の機械物性を評価した。PPOHに SSを配合することで、
引張強度が向上することが示された。一方、mSSの配合は、PPOHの強度向上にほとんど寄与し
ないことが確認された。一方で、SSと mSS間で高分子中の分散性に違いがみられないことを確
認しており、引張強度の違いは、界面の接着性の違いに起因することが示された。この界面接着

性の違いが、延伸による分子配向の変化にどのような影響を与え、さらには、強度向上に寄与す

るのか明らかにするために、本課題にて開発したレオ・オプティカル IRイメージングにより分
析を行った。 

 

図 1 装置概略図 



まず、PPOHの変形によるスペ
クトル変化を明らかにするため

に、0-200%のひずみを与えた時の
偏光 IR スペクトルの変化につい
て解析した (図 2)。842 cm-1と 810 
cm-1において、明瞭な IR 吸収が
観測された (図 2a)。一連のスペク
トルについて、異時相関解析を行

ったところ、842 cm-1と 810 cm-1

に交差ピークが観測された (図
2b)。これは、PPOHを変形させる
際に、柔軟な非晶部  (842 cm-1) 
が、剛直な結晶部 (810 cm-1) より
も、先に延伸方向へ配向変化する傾向があることを示している。これは、延伸変形により生じる、

前述の 2 波数間の吸光度が不均一性を指標にして、延伸変形の評価ができる可能性を示唆して
いる。 
次に、PPOH/SSに延伸変形を与えた状態で偏光顕微 IR測定を行い、842 cm-1と 810 cm-1の吸

光度で二次元相関マップを作成した (図 3)。100％以上のひずみを与えた時に、SS界面近傍に明
瞭な相関強度の増加が観測された。相関値は、2波数間の吸光度変化に不均一性がある場合に発
生する。すなわち、界面とバルクでは、PPOH 分子の配向変化挙動が異なることを示している。
界面近傍とバルクの IRスペクトル形状を比較したところ、界面近傍では、分子配向が抑制され
ていることがわかった。PPOH/mSSについても同様に測定を行ったところ、顕著な相関値が観測
されなかった。これら結果より、PPOH/SSの界面相互作用が、PPOHと SS間の強固な接着をも
たらし、界面近傍の PPOHの配向を抑制していることが示された。この強固な界面接着による、
分子運動性の抑制が、PPOH/SSの高強度発現に寄与したものと考えられる [1]。 
さらに、本研究課題において、レオ・オプティカル IRイメージングを、実用材料への展開と
して、ガラス繊維強化樹脂中の高分子と繊維界面の密着性に着目した、高強度発現メカニズムの

解明にも成功した [2]。また、顕微 IR 測定と二次元相関解析を併用した手法を、界面で形成し
た水素結合性の相互作用の可視化 [3] や加熱処理による化学結合の形成挙動の可視化 [4] 技術
の開発等にも展開した。 
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図 2 PPOHを延伸した時の IRスペクトル変化;  
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