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Rintaro TAKAHASHI  

 
Automobile tires contain 40–50wt% of spherical silica nanoparticles (SNP), which are key to their high 
durability and low fuel consumption. In this study, we shift our focus to chain-like silica particles instead of 
spherical SNPs. Initially, we investigated the formation mechanisms of chain-like silica particles using 
time-resolved small-angle X-ray scattering. Subsequently, we created polymer nanocomposites composed of 
elastomers and chain-like silica particles. These nanocomposites exhibit a Young’s modulus that is 4.8 times 
higher than that of nanocomposites consisting of spherical SNPs. This study presents a new opportunity for 
the fabrication of polymer nanocomposites using chain-like SNPs.	
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シリカナノ粒子の多様な自己集合体を利用した高機能有機─無機ハイブリッド材料の創製

図１ 走査型電子顕微鏡によって観察し
たシリカナノ粒子のチェイン状に
自己集合構造．

図２　時間分解SAXS測定結果．
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	 Automobile tires contain 40–50wt% of spherical silica nanoparticles (SNP), which are key to their high 
durability and low fuel consumption. In this study, we shift our focus to chain-like silica particles instead 
of spherical SNPs. Initially, we investigated the formation mechanisms of chain-like silica particles using 
time-resolved small-angle X-ray scattering. Subsequently, we created polymer nanocomposites composed 
of elastomers and chain-like silica particles. These nanocomposites exhibit a Young’s modulus that is 4.8 
times higher than that of nanocomposites consisting of spherical SNPs. This study presents a new  
opportunity for the fabrication of polymer nanocomposites using chain-like SNPs.



  99

 
 

! !" !"" !"""
!

#

!"

#"

!

#

!"

#"

! !

!"
""# $%"!"#$

#$! $%#

!"#$

SNP
t = 730 min

Kuhn
60±5 nm

C dC/dt = –kC2

k k
D k

2 Kuhn
60 nm D x D ~ x–0.53 k ~ x–0.53

k xn k = k0/xα k0 α
C0  

 

xw t  

 

	
 

	
 

	
 

SNP

TEOS TEOS
1 TEOS

2- MEA MEA

SNP > 70% –
4.8  

	
 

	
 

SNP

4.8 SNP

 
 
REFERENCES 

	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 

	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 	
 

	
 

Si + Sx−i
kp−→ Sx (x ≥ 2; 1 ≤ i ≤ x − 1)

Sj + Sx
kp−→ Sj+x (x ≥ 1; j ≥ 1)

dC (x , t)

dt
=

1

2
kp

x∑
i=1

C(i, t)C(x− i, t)− (x− 1)kpC(x, t)

Psph(q) =

{
3[(sin(qR)− qRcos(qR))]

(qR)3

}2

Pds(q) =
2

x(x+ 1)

{
x+

x−1∑
m=1

(
(x−m)

sin(2mqR)

2mqR

)}
Psph(q)

C(x, t) = C0

( 12C0kpt)
x−1

(1 + 1
2C0kpt)x+1

kp =
k0√
x

xw(t) =

∞∑
x=1

xC(x, t)

∞∑
x=1

C(x, t)
+ 1

L = 2Rx

〈S2〉 = Lb

6
− b2

4
+

b3

4L
− b4

8L2

{
1− exp

(
−2L

b

)}
+

d2

8

dCf

dt
= −kC2

k =
k0
xα
n

= k0

(
C

C0

)α

dC

dt
= −k0

Cα+2

Cα
0

1

Si + Sx−i
kp−→ Sx (x ≥ 2; 1 ≤ i ≤ x − 1)

Sj + Sx
kp−→ Sj+x (x ≥ 1; j ≥ 1)

dC (x , t)

dt
=

1

2
kp

x∑
i=1

C(i, t)C(x− i, t)− (x− 1)kpC(x, t)

Psph(q) =

{
3[(sin(qR)− qRcos(qR))]

(qR)3

}2

Pds(q) =
2

x(x+ 1)

{
x+

x−1∑
m=1

(
(x−m)

sin(2mqR)

2mqR

)}
Psph(q)

C(x, t) = C0

( 12C0kpt)
x−1

(1 + 1
2C0kpt)x+1

kp =
k0√
x

xw(t) =

∞∑
x=1

xC(x, t)

∞∑
x=1

C(x, t)
+ 1

L = 2Rx

〈S2〉 = Lb

6
− b2

4
+

b3

4L
− b4

8L2

{
1− exp

(
−2L

b

)}
+

d2

8

dCf

dt
= −kC2

k =
k0
xα
n

= k0

(
C

C0

)α

dC

dt
= −k0

Cα+2

Cα
0

xw(t) = 2

[
1 +

1

2
(α+ 1)C0k0t

] 1
α+1

1

	
  ( SNP
; xw)  z-  (〈S2〉z

1/2) 
. 

 

 
 

シリカナノ粒子の多様な自己集合体を利用した高機能有機─無機ハイブリッド材料の創製

図３ 重量平均重合度 （集合体あたりのSNPの数； 
xw）および z-平均回転半径（〈S2〉z1/2）の時間
変化．図中の実線は動力学モデルによる
フィッティングカーブを表す．

図４ エラストマーおよび高分子ナノコンポ
ジットの応力ひずみ曲線．

このチェイン状構造はSNP間の弱い引力的相互作用によって自己集合している（解離会合の平衡にある）と考えられる。

しかしそこにテトラエトキシシラン（TEOS）を加えて加熱することによって、チェイン状構造にTEOSが付着して反応

してゆき、チェイン状構造を固定することができる
1
。またこの時、TEOSの量に応じてチェインの太さを制御すること

ができる。このようにして得たチェイン状自己集合体を2-メトキシエチルアクリレート（MEA）に分散させて、光重合

によってMEAを重合し、高分子ナノコンポジットを作製した。得られたナノコンポジットに対する引張試験の結果、

チェイン状自己集合体を用いると、球状のSNPをフィラーとした場合と比べて、破断ひずみは同程度（> 70%）でありな

がら、応力–ひずみ曲線の傾き（ヤング率）が最大で4.8倍高くなることが明らかとなった。

４．まとめ
上述のように、本研究ではまずSNPが水分散液中において、まるでモノマーが重合して高分子となるように振る舞い、

チェイン状に自己集合することを明らかにした。この事実は、今後チェイン状自己集合体の長さを制御する上で重要な知

見である。さらに本研究ではこのチェイン状自己集合体をフィラーとするナノコンポジットを作製し、球状のフィラーを

用いる場合と比べて最大で4.8倍ヤング率が高くなることを示した。このように、本研究ではSNPを狙った長さのチェ

イン状に自己集合させるための知見を得ることができ、さらにチェイン状のフィラーを用いることの有用性を示した。現

在、他の形状のフィラーや市販タイヤに利用されているゴムを用いるなど、多方面に展開してゆくことを計画している。
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