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１．緒 言

アイソタクチックポリプロピレン（iPP）は耐熱性，ガ

スバリア性，耐薬品性に優れており，包装や産業資材に幅

広く用いられている．iPP は α 晶，β 晶，γ 晶といった

様々な結晶形態を取り得るが，溶融状態から急冷すること

により，結晶化に必要な分子運動が阻害されるため，結晶

と非晶の中間状態のメソフェーズと呼ばれる構造をとる１）．

メソ構造を持つ iPP フィルムは透明で，α 晶を有する iPP

フィルムよりも柔らかく，その機械的性質は α 晶を有す

る iPP フィルムの高温時のそれと類似していると考えられ

る２）．

また，iPP はインフレーション法やテンター法などによ

り，高温で高速延伸されることで，二軸延伸フィルムとし

て製造されている３）～７）．粘弾性的な見地からすると，高温，

高速という条件では iPP は固相状態にあり，メソ構造を有

する iPP の常温延伸の様子を観察することで，高温延伸時

のフィルム変形の知見を得ることができると考えられる．

iPP フィルムの延伸時の変形メカニズムについては数多

く研究されている８），９）が，延伸中の挙動についての研究は

あまり行われていない．本報告では，メソ構造を持つ iPP

フィルムの一軸延伸中又は二軸延伸中の複屈折変化を in―

situ で測定する手法について検討した結果を概説する．さ

らに延伸によりフィルムに与えられた局所的なひずみ状態

や分子配向についても調査した結果も併せて報告する．

２．実 験 方 法

２．１ 材料
本研究では，立体規則性の度合いを示すメソペンダッド

分率が９８％で立体規則性の高いアイソタクチックポリプ

ロピレン（iPP：Mw＝３８０，０００，Mw／Mn＝４．９）を試料とし

て用いた．iPP ペレットを２３０℃，１５MPa で５分間溶融

プレスした後，すぐに０℃の氷浴中に浸漬することで球

晶を形成しない厚さ約８０µmのフィルムを作製した．得

られた iPP フィルムの広角X線を測定した結果（図１），２

θ が１４．５°と２１．５°にブロードなピークが見られた１０）こと

から，メソ構造を有することが確認された．また，比重測

定により体積結晶度は約４５vol％であることが分かった．

２．２ 延伸装置
延伸には二軸延伸機（カトーテック（株）製）を用い，一

軸延伸，幅固定一軸延伸，等二軸延伸（X軸及びY軸に

同時に等速で延伸）を行った．初期サンプルサイズは最大

５０×５０mm（有効面積３０×３０mm）であり，センタース

トレッチ方式でチャックが駆動する．そのためサンプルの

中央は延伸中不変である．延伸速度３mm／min，延伸温度
２０℃，ひずみ２．７まで延伸した．

２．３ 配向測定
延伸中の分子配向挙動を調査するため，二軸延伸機に光

学機器を組み込んだ．図２にフィルム全体の配向を定性的

に観察するための装置の概略図を示す．フィルムの上下に

クロスニコルの状態で配置された偏光板を通じてバックラ

イトからの透過光をビデオカメラで撮影することで，in―

situ 観察が可能となる．図３はフィルム中央部の配向を定

常温延伸下における
アイソタクチックポリプロピレンフィルムの分子配向挙動

� 田 真 吾＊１・河 村 幸 伸＊２・新 田 晃 平＊２

図１ 作製した iPPフィルムの広角 X線プロファイル

技術報告

＊１ Yoshida, Shingo
住友ベークライト� 神戸基礎研究所
神戸市西区室谷１―１―５（〒６５１―２２４１）

＊２ Kawamura, Takanobu／Nitta, Koh―hei
金沢大学大学院自然科学研究科
金沢市角間町（〒９２０―１１９２）
２０１０．５．２８受理
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量的に測定する装置の概略図である．光源には波長６３２nm

のヘリウムネオンレーザーを使用した．フィルムの上下に

対向して設置された偏光板の間に１／４波長板を配置し，延
伸とともに下側の偏光板を一定速度で回転させる．下の偏

光板を透過した光の強度を測定することで，フィルムに異

方性が生じると偏光板の回転周期と光強度の周期にズレが

生じるため，式（１）により複屈折が算出できる．

∆ n＝ ω（tlight－tplate）λ
２π d （１）

ここで，ω は偏光板の回転速度，tlightは光強度の周期，tplate

は偏光板の周期，λ は波長（６３２nm），d はサンプル厚み
を示している．

また，延伸前フィルムの面内に φ２mmの印を付け，

所定倍率まで延伸した後に印を付けた箇所の形状・厚み・

位相差をオフラインで測定した．形状については，印を付

けた箇所の長軸と短軸を測長した．厚みはデジタルマイク

ロメーターにて，位相差はBerek コンペンセーターを備

え付けた偏光顕微鏡にて計測した．これにより，フィルム

に与えられたひずみと，生じた配向（複屈折）について詳

細に調査した．

３．一軸及び二軸延伸下での分子配向状態の観察

図４（a）～（c）にひずみ２．７まで延伸した後のフィルム全

体の配向状態を示す．一軸延伸ではフィルム内部の１ヶ所

からネッキングが開始し，ひずみの増大とともにフィルム

全体に伝播する様子が観察された．また，一旦ネッキング

が伝播した箇所については呈色の程度がほとんど変化がな

かったことから，一旦伝播した箇所の厚みや配向はほとん

ど変化していないと思われる．それに対し，幅固定一軸延

伸及び等二軸延伸ではフィルムの端部からネッキングが開

始するが，ひずみの増大とともにその他の箇所からもネッ

キングが生じる様子が観察された．特に等二軸延伸では，

応力は二軸方向ともほぼ同じであるにも関わらず，ネッキ

ングは二軸方向に同時に伝播しなかった．すなわち先ず一

軸方向にネッキングした後，もう一方の軸方向にネッキン

グする様子が観察された．一旦一軸方向に配向するためク

ロスニコル下では呈色するが，途中から更にもう一方の軸

にネッキングされる箇所が生じるため，その部分は配向が

打ち消しあい，呈色の程度が小さくなる様子が観察された．

その結果，等二軸延伸のフィルムには一軸に延伸された箇

所，二軸に延伸された箇所，延伸されていない箇所が混在

し，モザイクブロック的に配向が生じていることが分かった．

４．一軸及び二軸延伸下での複屈折

図５（a）～（c）に各種延伸方式における応力－ひずみ曲線

図２ 配向状態の in―situ 観察時の装置配置図

図４ 各延伸様式における試験片の配向状態
（a）一軸延伸，（b）幅固定一軸延伸，（c）等二軸延伸

図３ 複屈折の in―situ 測定時の装置配置図
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と in―situ で測定した複屈折を示す．どの延伸様式でもひ

ずみが０．１～０．３でネッキングの開始を意味する降伏を示

し，その後の応力はほぼ一定値を示した．一軸延伸では測

定箇所にネッキング域が到達するまでは，複屈折はほぼゼ

ロであったが，一旦到達すると急激に増加し，その後はほ

とんど変化がなかった．幅固定一軸延伸でも同様に，測定

箇所にネッキング域が到達すると複屈折が急激に増加し，

その後はほぼ一定値を示した．一軸延伸，幅固定一軸延伸

とも最終的に到達した複屈折はほぼ同じであった．一方，

等二軸延伸では一旦複屈折は増加したが，その後減少に転

じた．この結果は図４（c）で観察されたように，等二軸延

伸であってもネッキングは一旦一軸方向に伝播した後，も

う一方向に伝播する現象に対応しているものと思われる．

図６は延伸後のフィルムをオフライン測定することで，

X方向及びY方向に生じた局所的なひずみの分布を示し

たものである．一軸延伸では幅方向の変形が自由なため，

X方向に伸ばされると，Y方向はポアソン収縮によるネッ

クインによりマイナスのひずみとなる．幅固定一軸延伸で

は，Y方向にはひずみが生じないことを確認できた．等二

軸延伸では，延伸初期はX方向かY方向のいずれかが優

先してひずむ傾向が大きく，両方向に同じだけひずんでい

る箇所がほとんど存在しないことが分かった．そのままそ

の方向にネッキング伝播によりひずみが大きくなる箇所も

あれば，途中でもう一方の方向に伸ばされる箇所も存在す

ることが分かった．これは，図５（c）の in―situ 複屈折測定

の結果を支持するものと思われる．

図７は延伸後のフィルムをオフライン測定することで，

局所的なひずみと複屈折の関係を示したものである．一軸

延伸と幅固定一軸延伸については，ひずみの大きさに比例

して複屈折も増加した．一方，等二軸延伸では延伸初期は

図６ フィルムが受けたひずみの分布

図５ 応力－ひずみ曲線と in―situ 複屈折測定結果

図７ フィルムが受けたひずみと複屈折の関係
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幅固定一軸延伸と同じ軌跡を辿るが，途中から減少する傾

向が認められた．ひずみ２～３の比較的早い段階で減少に

転じる箇所もあれば，ひずみ５という幅固定一軸延伸にお

ける最大ひずみ近くにまでひずんだ後に減少に転じるもの

もあった．等二軸延伸におけるこのような傾向は，図４～

６の結果を支持するものである．

５．ま と め

フィルム延伸時の配向挙動を in―situ で観測するための

装置を組み立て，メソ構造を持つ iPP フィルムを常温で一

軸又は二軸に延伸した．

�どの延伸様式でも，降伏点を越えてからネッキングが
発生し，延伸とともに応力がほぼ一定のままネッキングが

伝播していく様子が観察された．

�特に等二軸延伸では，ネッキングは二軸方向に同時に
は伝播しなかった．その結果，延伸後のフィルムはモザイ

クブロック的な配向を生じていることが分かった．
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