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論文題目 Preparation and Characterization ofPolymer Nanocomposites 

{ポリマーナノコンポジットの創製左その評価司

ポヲマ]と無機材料を組合せた複合材料の研究は古くから行われている。一般に材料は強度，硬度，混

(度および湿度に対して安定で腐食や変形が生じないことが重嬰である。その要求に応えて有機ー無機ノ、ィ

プリッド材料は有機材料の持つ高い柔軟性，機能性と無機材料の持つ耐熱性や同l直性などの特性を併せも

つコンポジット材料の開発が進められてきた。

本研究ではポリピニノレアノレコ}ノレ (PVA)とポリ乳酸に、粘土鉱物として層にプラス電荷を持つ層状複

水酸化物 (LDH)や、中性のパーライト (perlite)及び比較のため層にマイナス電荷をもっモンそりロナ

イト(加島IT)を混合させ、無機ーポ9"<1'-複合材料の創製法を確立すると共に、得られた複合体におい

て、無機化合物の添加による複合体の構造、熱安定性、機械的特性などの変化について検討を行った。

本論文ではポリマーナノコンポジットの創製とその評価について以下の7章により構成された。

第一章は緒言である。以下の四つの内容より構成された。

1-1 有機無機複合材料について(研究背景、車1J製方法、無機フイラーの分散状態)

1-2 無機ブイラーの種類と特徴 (LDH、パーライト、 MMT)

1-3 有機ポリマーについてポり乳酸 (PLA)及びポリピニルアルコール (PVA)
1-4 本研究の概要

¥第三章は有機修飾化無機フィラーの車1J製と評価である。

本章ではイオン交換法と再構築法を用いて有機修飾化 MMT(OMMT)とLDHを合成し、得られた

OMMTと有機修飾LDHなどの層閑距離などの変化を検討した。

第三章は融解成形法におけるPLAナノコンポジットの創製とその評価である。

本章では融解成形法によるPLAιDH、PLAlperl如、 PLAlMMT複合材料の表面特性、熱安定位、機械特

性について検討を行った。得られたPLAlMMT複合体、 PLAI川ーライト複合体とPLAlLDH複合材料では無

機化合物の含有量が増えると共に熱安定性が低下するが、弾性率はPLAより高いことが分かつた。さらに

PLAlMMTと比べるとPLAlperliteの貯蔵弾性率E‘の方が高かったが、損失弾性率E"は小さいことが分かり、

二つのナノコンポジットではPLAlperliteの硬度が高く、 PLAIMMTの柔軟性が良いことが分かった。

第四章は溶媒務解It<におけるPLAナノコンポジットの創製とその評価である。

本章では溶媒溶解法を用いてPLAの1，4ージオキサンとクロロホノレム溶媒中に所定量の無線粘土鉱物を



添加し、所定時間、所定温度で混合した後、溶媒を蒸発させPLNLDH、PLNperliteとPLNOMMTナノコ

ンポジットの創製を試みた。

TO分析により熱分解性を検討したところ複合材料の方がPLA単独より早い段階で熱分解することが分

かった。特に溶媒として1，4ジオキサンを用いた場合ではクロロホノレムを用いた場合よりも低い温度で分

解が始まることが分かった。

粘弾性測定の結果では複合材料と PLAはほぼ閑じ結果であり、引っ張り実験を行ったところ、

PLNOMMT，PLNperlitti複合材料はPLA単独とほとんど同じであったが、PLNLDH複合材料の場合ではPLA

単独よりも強度係数が増加することが分かった。

第五章はポリピニノレアノレコーノレにおける複合材料の創製とその評価である。

溶媒溶解法を用いてPVAの水溶液に所定量の無機粘土鉱物を主張加し、所定時間、所定温度で混合した後、

水溶媒を蒸発させ、 PVAlLDH、 PVNperlite、 PVNO~制Tナノコンポジットの創製を試みた。

( 層にプラス電荷を持つLDHSAU冒にマイナス電荷を持つOMMTの両層向にPVAがインタ}カレーシヨ

シされることから、 PVAとLDH、MMTの間ではイオン間相互作用だけではなく水素結合による相互作用

の存在が考えられた。 MMT(OMMT)または LDHがPVA中で膚剥離した状態 (exfoliated)と部分的に層間

I;:PVAをインターカレ」トした状熊 (intercalated)が混在しているととが分かつた.

粘弾性測定によって複合体のガラコミ転移温度の検討を行ったところ、複合体のガラス転移温度は単独の

PVAより高温方向にシフトした。無機層状化合物を添加することによって、複合体の熱安定性が向上する

ことが分かった。

PVA月LDH、PVNperlite、PVNOMMTナノコンポジットの機械特性を引っ張り実験で測定した。無機粘

土鉱物をPVA""7ト Pックス中に添加することによって、複合体の強度係数が増加することが分かつた。さ

らにPVNLDH複合体とPVNperlite複合体の強度はPVNOMMTよりも強いこkが分かった。

PVAの光分解特性について検討したととろ、 PVA単独の場合は光照射によってC~O と C~C結合宮能基が

ま普加したが、複合体の場合には~OとかC官能義が長会Jゆする傾向が見られた。無機粘土鉱物を添加するこ

とはPVAの光酸化防止効果があることが明らかになった。

第六章はポリマ一分解生成物とバイオマスの複合材料の創製とその評価である。

ポリマーの分解により得られたブェノーノレオリゴマ}の有効利用を念頭におき、バイオマスとオリゴマ

}からなる複合材料の童IJ製を試みた。その結果ではアェノーノレ樹脂が含浸されているととが確認された上

で、コンポジットの熱安定性、強度及び耐水位が増加したことが明らかになったa

第七章では、結論として、無機アィラーを添加することによって、 PLAの機械的特性を向上できた

ことが明らかになった。 PVAナノコンポジットの場合では熱安定位、機械的特性と光安定性ともに

向上したことが分かった。一般的によく使われるMMT (OMMT)に対して、パーライト "LDH

をポりマー1::添加後、 MMT"同様な効果か、さらに良い結果が得ることが分かった。以上よ明、パ

ーライトと LDHが新規なプイラ}としての応用が期待されるととが考えられる。
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論文題1"1 Prep回 tion岨 dCharacterization ofPolvmer Nanoc沼mno~it四

百世sp刈田thas 3 main objectives. They'問:

To prep田e，charaωteri田 削d拍 alyzePVAω叩:positefihns hヴsolutioncasting臨 thod姐 d

PLAcomposi旬 fihnby solution castin唱method叩 dmelt阻位usi旧畑町e出od.

To study the thermal， mechanical properties of血ePLAcomp田 itesfilm. 

Tom紘ecl即 thee俄渇tofthermal加 dm田 h田氏alp叩恒ertiesand photo chemical st幼iI社y

of PVA composites by blendin哩theinorganic fillers 

As introduction of this間四割chfield， the fi凶 chapterof the th田 is時 volves紅O叫nd

fund同nent悶1concepts; including background， preparation method and dispersion sぬteofthe 

polymer nanoco四psoites.Sub問中間.t1y，it was p醐 entedthe inorganic fillers阻 dpolym師

used in this stud民間dωuchedon the objectives ofthis project 

In 2nd chapte叫 theresearch wOl'k focused on synthesis of modified組 d四国lOdified

inorganic compounds was descried. 

3rd chapおrmainly covered on studies of the preparation and characterization of the PLA 

composite film by melt田 trusionmethod. Morph岬.Jogical，themogravimetric削ddynamic 

mech田ucalch畑出制i却 tionofthe PLA composite films were回 plo問 d.

N回:tin chapter 4， PLA composite films were p時paredby solutiρn castin唱method.And the 

mOl'phological， themogravimetric and dynamic mechanical char田 terizationof the PLA 

ωmp田 itefihns we潤出plo田d.

Subsequently in 5th chapter， the問 searchwork based on p問p町ation叩 dcha悶.cterizationof 

PVAcomposiも.efilms by solution castin唱m畑出od.Th四 FTIRlPXRDゾSEMch閣 'act剛izations

are perおrmedto肝 aluatethe effect of the inorg岨 ic自Ilersin the PVA matrix 旬明副sits 

m四 'phology，thermal stability， mech田ucaland photocheuucal proper世間.

In chapter 6， hybrids based on cellulose and phenol脂血 oligo叩 erswe四 preparedby 

infiltratio岨 method.τbermaland mechanical propertied were charact町ized.Water resist 

experiment and water suction experiment were performedto explo問虚偽rthe change of the 

hybridmat追rialsby infil仕'atedinto phenol solution. 

La剖Iy，in chapter 7， s山田n田yofall 臨searchworks and keヴ問問It出町ep問問nted.
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学位論文の審査結果の要旨

有機材料の持つ高い柔軟性・機能性と無機材料の持つ耐熱性や潤Ij直:性などの特性を併せもつ

有機ー無機ハイブリッド材料の開発が進められている。本論文ではプラスチック材料に正ある

いは負の電荷を持つ粘土化合物や中伎のパーライトを混合させ、複合材料の創製法を確立する

と共に、複合体の構造、熱安定役、機械的特性などについて検討を行っている。

第 1章は緒言であり、研究の背景、有機無機複合材料の創製方法と無機フィラ}の分散状態、

無機フィラーの種類と特徴について述べている。

第2章は、有機で修飾した無機フィラーの創製と評価について述べているo イオン交換法と

再構築法を用いて有機化合物で修飾した粘土化合物を創製し、その特性を明らかにしている。

第3章では、融角平成形法によるポリ乳酸複合材料の創製とその評価について述べている。融

解成形法によって得られた複合材料の表面特性、熱安定性、機械特性について検討を行ってお

り、無機化合物の含有量が増えると共に複合材料の熱安定性が低下するが、弾性率はプラスチ

ック単独よりも高いことが分かったo さらに然機化合物の種類により貯蔵弾性率や損失弾性率

が異なる事が分かり、複合体の硬度と柔軟性について得た知見について述べている。

第4章は溶媒溶解法におけるポリ乳酸複合材料の創製とその評価である。プラスチックを溶

解した1，4ージオキサンやクロロホルム溶媒中に所定量の無機粘土鉱物を添加し、所定時間、

所定温度で混合した後、溶媒を蒸発させて複合体の創製を試みている。用いた漆媒の種類によ

り熱特性が異なることを明らかにし、さらに複合材料の粘弾性測定を行って得られた強度につ

いて述べている。

第5章では、溶媒溶解法を用いてポリピニルアルコール複合材料の創製とその評価を行って

おり、無機化合物の種類とそれらの複合体の結晶性などからプラスチックと無機化合物との相

互作用の可能性について述べている。プラスチックの熱安定性が、無機層状化合物を添加する

ことによって向上することを明らかにしており、複合体の機械特性が無機化合物の添加で向上

し、その程度が無機化合物の種類に依存することを述べている。さらにフ。ラスチックの光分解

反応が無機化合物の添加によって抑制されるなど、無機粘土鉱物の光酸化防止効果を見出した。

第6章は、ポリマー分解生成物とバイオマスとの複合材料の創製とその評価について述べて

おり、複合化によって熱安定性、強度及び耐水性が増加することを明らかにしている。

第7章l主総括で無機ブイラ}の添加が多様な能力向上に期待できることが述べられている。

以上のように、本論文では無機化合物との複合化によるプラスチック材料の特性向上に関す

る結果が述べられており、学術的に有意義な知見安含み、欧文誌で 2{，牛が掲載済み、 2{'牛が投

稿中であり、口頭発表を含め国際会議の発表も 4件ある。以上のことから、本論文は学術的に

も工学的にも価値があるものと認め、博士(工学)学佼論文として合格と判定した。

最終試験の結果の要旨

最終試験は、学位論文を中心とした 40分の口頭発表，ならびに関連ある科目も含めて 30分

の口頭による質疑応答により実施した。その結果、学位論文の内容、ならびに関連科目に関す

る理解度は十分にあり、博士として必要とされる専門知識および研究能力を十分に備えている

ものと判断し、合格ど判定した。


