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研究成果の概要（和文）：炭素高分子複合体の界面設計において反応性基オキサゾリンに着目し、炭素表面とマトリッ
クス高分子の両方に反応が可能な新規反応性高分子ポリビニルオキサゾリンを独自に合成した。炭素表面を中和滴定に
より官能基の定量的評価を確立し、炭素表面官能基、ポリビニルオキサゾリン、マトリックスの無理マレイン酸の官能
基数から材料設計を行った。炭素繊維ポリプロピレン複合体の破断面の界面接着性と、機械的力学的強度の著しい向上
を確認した。これにより新規反応性高分子が化学反応性を用いた炭素表面改質を基盤とする新しい複合機能化手法に関
して明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In the field of new interface design between carbon and polymer, research was 
focused on a reactive group, i.e. oxazoline and polyvinyloxazoline was synthesized which can react both 
carbon surface and matrix polymer. The quantitative analysis of functional group on carbon surface was 
established by neutralization titration method, resulting in the quantitative material design based on 
functional groups of carbon surface, polyvinyloxazoline, and maleic anhydride of matrix polymer. The 
dramatic increase of adhesion property and mechanical strength was discovered for carbon fiber 
polypropylene composite. It was demonstrated the new functionalization of composite based on fundamental 
science and technology using chemical reaction on carbon surface with new reactive polymer.
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１．研究開始当初の背景 
 
炭素・高分子複合体の材料設計において、従
来、官能基数や反応の関する定量的なアプロ
ーチがなかった。また、１種類の改質剤で両
方の効果的に反応させる研究がなかった。こ
のため、表面・界面に関する定量的な学術基
盤研究と革新的な改質剤開発が期待されて
いた。 
 
２．研究の目的 
 
新規反応性高分子を合成し、炭素・高分子・
反応性高分子中の官能基数を定量評価し、こ
れをもとに複合体の界面設計を行い炭素・高
分子の新しい複合機能化の基盤技術を確立
することを目的にしている。 
 
３．研究の方法 
 
様々な官能基と付加反応するオキサゾリン
基に着目し、独自に新規反応性高分子ポリビ
ニルオキサゾリンを合成する。炭素表面、無
水マレイン酸変性ポリプロピレン、ポリビニ
ルオキサゾリンの官能基数を定量評価する。
これらをもとにポリプロピレン・炭素複合体
の界面設計を行い界面接着性・力学的特性へ
のポリビニルオキサゾリンの効果を定量的
に評価する。 
 
４．研究成果 
 
（１）ポリビニルオキサゾリンの合成 
ビニルオキサゾリンモノマーをラジカル重
合し、ゲル成分を含まない、分子量
Mn=17000,Mw=70000 のポリビニルオキサゾリ
ンを合成した。また、連鎖移動剤を用いて分
子量を制御することができた。 
 
 
 
 
 
 
 
         Fig.1 Polyvinyloxazoline 
 
ポリビニルオキサゾリン溶液を炭素繊維に
塗布加熱することで、炭素繊維表面のフェノ
ール性 OHカルボン酸 COOH と反応しているこ
とを赤外分光光度計及び付着量（処理洗浄）
の重量減少(0.65wt%)から確認した。炭素表
面未反応のポリビニルオキサゾリンの官能
基量も定量的に算出した。 
 
（２）炭素繊維表面の官能基数の分析 
中和滴定の方法を最適化し、MWCNT 及び CF 表
面のフェノール性 OHカルボン酸 COOH の官能
基数を定量的に算出した。CF 表面の官能基数
は 5.2x10-6mol/g であった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.2 Quantitative analysis for carbon 
surface by neutralization titration. 
 
（３）界面接合の評価 
 
炭素繊維・ポリプロピレンを溶融混合し作成
した試験片を液体窒素下で破断させて、繊維
の付着を SEM 観察し、画像中約 300-400 本の
付着（付着・未付着）に関して、付着本数を
付着観察本数で割ることで定量的に評価し
た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
   Fig. 3 Fractured surface of CF/PP 
  using Polyvinyloxazoline. 
 
CF の界面を修飾しない場合は付着率は 0%で
あった。ポリビニルオキサゾリンを用いて官
能基数から計算し界面設計を最適化するこ
とで約 70%以上の付着率を達成した。既存の
エポキシ系改質剤よりも高い効果を有する
ことを明らかにした。 
 
（４）力学的特性評価 
 
ポリビニルオキサゾリンを修飾した炭素繊
維、無水マレイン酸変性したポリプロピレン、
ポリプロピレンを溶融混合させ、その後ホッ
トプレスを用いて約150ミクロン程度のフィ
ルムを作成し、それを引っ張り試験ができる
ように形状の型で打ち抜いて力学的試験を
行った。ここで無水マレイン酸の量を定量的
に変化させその影響に関して詳細を検討し
た。炭素繊維表面の官能基とすべて反応した
ポリビニルオキサゾリンの残存した官能基

 

 



数が、無水マレイン酸官能基数より多い領域
が最適な領域であることがわかった。界面設
計がない場合 30MPa の強度であったが、最適
な界面設計により約 2倍の 60MPa の強度を達
成することができた。（従来のエポキシ系の
場合の約 45MPa）マトリックスと炭素の両方
の反応する、新規な反応性高分子を表面改質
に用いて、最適な官能基設計を行う基盤技術
を確立することができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 Fig.4 Effect of Polyvinyloxazoline 
modification on mechanical property. 
 
 
（５）まとめ 
 
新規反応性高分子を合成し、炭素・高分子の
官能基数を定量的分析評価し、これを以下に
示す新規な界面設計に適用する新しい界面
設計のコンセプトの有用性を明らかにした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.5 New concept for carobon/polymer 
interface based on the quantitative 
analysis of functional groups. 
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