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Nonuniformity in cross-linked organic polymers studied by small angleneutron scattering
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背景； 低燃費タイヤに使用する材料の開発が材料メーカーに求められている。この一環として、タイヤに使用するゴム材
料の高強度化によりその使用量を少なくしてタイヤを軽量化することを検討している。このような開発のためには、ナノス
ケールからミクロンスケールの階層構造を解明し、物性との関連性を理解することが不可欠である。

中性子実験の必要性；ゴム材料の破断強さに関連が深いナノメートルオーダーでの架橋構造を解析するための手法として
小角散乱法が最も適している。X 線小角散乱実験も愛知シンクロトロン等を利用して実施予定であるが、中性子小角散乱
と併用することが有効である。さらに、架橋密度の不均一構造の解析には柴山らが提案している溶媒による膨潤状態の構
造解析が有効である1) 。その際に、d－置換溶媒を用いた解析が可能な中性子小角散乱法が不可欠である。

試料； スチレンブタジエンゴム（SBR) 加硫物シート； 標準配合（SBR_1)および酸化亜鉛*配合無試料（SBR_2)
ポリイソプレンゴム (IR)加硫物シート；標準配合（IR_1)および酸化亜鉛*配合無試料（IR_2) 合計2+2＝４試料

実験； 重水素化(D)-トルエンで膨潤したゴムシート試料の小角中性子散乱(SANS)測定を行った。架橋ゴムにおける架橋
の不均一構造を、溶媒による膨潤試料のSANSパターンにより解析する「膨潤可視化法」1)による解析を試みた。

実験結果； 図１にスチレンブタジエンゴム(SBR)試料2種(SBR_1, 

SBR_2)およびポリイソプレンゴム(IR)試料2 (IR_1,IR_2)のD-トルエン

膨潤平衡状態におけるSANS プロファイルを示す。得られた散乱パ

ターンは既報文献の結果に類似のパターンを示している。また、試料

間で散乱パターンが異なっており、この結果は架橋の不均一構造に

違いがあることを示唆している。

膨潤可視化法では、試料の散乱I(q)が式（１）のように網目散乱

（OZ 項）と不均一散乱（SL 項）の和で与えられる。

I(q)=Ioz(0)/(1+ξ2q2) + ISL(0)/(1+Ξ2q2)2     (1)

ここで、ξ は架橋網目の相関長、Ξ は不均一性の特徴長を表す。

図２にSBR_1 の散乱プロファイルを式（１）でフィッティングした結果

を示す。この試料は式（１）でよくフィッティングされた。フィッティングに

より得られたSBR_1 の相関長ξ は6Å、不均一性の特徴長Ξは

112Åとなった。SBR_2 の散乱プロファイルはSBR_1 の散乱プロファ

イルが小角側にシフトしているので、ξ、Ξ ともSBR_1 より大きな値

になると予想される。天然ゴムにおける結果1)と同様な酸化亜鉛の添

加効果が確認された 。SBR_2 の小角側のデータでは不均一散乱に

おける上に凸の形状が十分に得られていないため、定量的な解析が

難しいと考えられる。IR_1、IR_2 についても酸化亜鉛の効果について

SBR と同様の違いが見られるが、定量的な比較はできなかった。

小角側で上に凸の散乱プロファイルが測定された試料はSBR_1 の

みであり、他の試料については上に凸の散乱プロファイルが検出され

なかったことから架橋の不均一構造を定量的に比較することはでき

なかった。「膨潤可視化法」で架橋の不均一構造を定量的に評価す

るためには、より小角側のデータが必要である。TAIKANの測定範囲

の小角側への拡張が望まれる。
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