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はしがき

この報告書は「ゴム状物質のガラス転移と結晶成長j の課題の下に平成 13~ 15 

年度に文部省科学研究費補助金(基盤研究(B)(2)) を受けて行われた研究成果をまと

めたものである。

ガラス転移・結晶化の研究に温度以外の制御変数を導入することは、基礎的機構の

解明や、制御する方法の開発に関して重要な知見が与える方法であると期待される。

本研究では制御変数として一軸変形を、試料として架橋ゴムを採用した。ゴムは高温

からゴム弾性、粘弾性、ガラスと高分子物質に典型的な状態変化を示し、これらの状

態における静的・動的性質を調べるのに適した素材であるとともに、数百%までの大

変形が可能で、流れないとしづ架橋ゴムの性質はこの制御変数に対して大きな特長と

なる。

現象論の観点からは、ガラス転移や関連する現象は系の緩和時間と観測時間との時

間尺度の交替と見ることができる。これらの現象は、凍結された構造・記憶をもつこ

とによっても特徴づけられる。本研究ではガラスになる前の履歴を大きく変えたガラ

スを準備し、ガラスーゴム転移における張力・歪の挙動を制御された方法により澱定

し記憶効果について調べた。また、線形の粘弾性モデ、ノレの自然な拡張として、物理的

な経過時聞を各時刻における系の緩和時間で、測った「固有経過時間jを導入した現象

論モデルを提案した。実験結果とこのモデ、ルを用いた解析により、ガラス状態におい

て記憶されているのは、ガラス化するときの 1つまたは少数の秩序変数としてではな

く、その『歴史』が記壊されていること、さらにガラスからゴム状態に戻る時その歴

史が張力の回復として読み出されることを示した。

ゴム・粘弾性状態では伸長によって結品化することが古くからよく知られている。

高温で伸長すると、ゴム状態から、過冷却液体状態を経て、結晶化によって結晶・非

品混合状態へと変化し、引き続く収縮では応力一歪曲線にヒステリシスループ。を示し

て、融解の後、ゴム状態へと戻る。本研究では応力一歪曲線から結晶化・融解の情報

を読み出し、解析を行った。架橋ゴムではクリープの影響が基本的には無視できるた

め、結品化の速度論的解析に必要な、溶融状態と結晶状態との変形下での熱力学量の

差を決定することができる。ゴムに限らず、高分子物質では変形を与えると多くの場

合融解温度が上昇する。従来、融点の上昇は、変形による溶融状態でのエントロピー

減少のためであると説明されてきたが、熱力学的には融点上昇は「結品化によってゴ

ムが伸びるj ことを示している。融解時の温度・張力関係についての実験結果から、

融点上昇の主因や結晶化の速度論についての解析を行った。

本報告には架橋ゴムだけではなく高分子のガラス転移・結晶成長についての研究成

果も収めた。
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研究経費配金箆
直接経費 間接経費

平成 13年度 7，800千円 O 円

平成 14年度 5ラ400千円 O 円

平成 15年度 1 ，γ00千円 O 円

総計 14，900千円 O 円

研究発表

( 1 )学会誌等 (太字の論文は後に掲載)

[ポリイソプレンゴムのガラス転移・結晶化]

1 . Memory Effect on the Glass Transition in Vulcanized Rubber 

Phys. Rev. Lett.， 88 (22)， (2002) 225504 
Y 

2.ゴムのガラス転移と記憶効果

高分子加工、 51no.6 (2002) 29醐34

宮本嘉久、山尾裕美、関本謙

合計

γラ800千円

5，400千円

1，γ00千円

1 4ラ900千円

3. Crystallization and Melting of Polyisoprene Rubber under Uniaxial Deformation 

Macromolecules， 36， no.17， (2003) 6462圃6471
Y 

4ι.一軸伸長におけるポリイソプレンゴムの結品化と融解
日本ゴム協会誌、 77no.l (2004) 12-17 

宮本嘉久

[構造形成・結晶化]

5 . Crystal Growth of Polymers in Thin Films 

Polymer， 42 (2001) 7443帽7447
K.Taguchi， H.Miyaji， K.lzumi， A. Hoshino， Y.Miyamoto and R.Kokawa 
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6 . Molecular dynamics studies on local ordering in amorphous polyethylene 

J. Chem. Phys.， 115 no.l， (2001) 560醐566
A.Koyama， T. Ya創mamo例to仏，K.Fukao and Y 

7 . Molecular dynamics simulation of polymer crystallization from an oriented amorphous state 

Phys. Rev. E， 65 (5)， (2002) 050801(R)-1帽 4
A.Koyama払，T.Yamamo“to凧，K.Fukao and Y 

8 . Light scattering studies on crystallization in polyethylene terephthalate 

Polymer， 43， (2002) 7461酬7465
D. Tahara， K.Fukao and Y.Miyamoto 

9 . Crystal growth of isotactic polystyrene in ultra thin films: Film thickness dependence 

J. MacrornoL Sci.， B41， nos.4-6， (2002) 1033聞1042

K. Taguchi， H.Miy待i，K.Izurni， A. Hoshino， Y.Miyarnoto and R.Kokawa 

10. Undulation of Lamellar Crystals of Polymers by Surface Stresses 

Macromolecules， 36， no.14， (2003) 5208圃5213
K. Taguchi， Y 

l 日1.Structure Fom立ma低ti白onf仕rornthe Oriented Glassy s坑ta拭teωsofPoly(E日3弐t白hyメleneTereph加1抗thala拭te吟) 
J. MacrornoL SCI.， B42， nos.3-4， (2003) 717幽732

K.FukaoラA.Koya出rna払，D.Taha訂ra弘，Y.広Kozono，Y 

l口2.Molecular Dynarnics Studies on Polytner Crystallization frorn a Stretched Arnorphous State 

J.恥1acrornoLSci.， B42， nos.3聞4，(2003) 82ト832

A.Koyarna， T.Yarnarnoto， K.Fukao and Y.Miyarnoto 

13. Morphology， Growth Rate， and Larnellar Thickness of Polyrner Crystals 

J. MacrornoL SCI.， B42， nos.3-4， (2003) 867-874 

H 

14. SAXS study on structure formation from the un凶liax討iall防yoriented glass i泊nis鈎otacticpo叫lypropyleI股le

Polymer， 45， no.5， (2004) 1413圃1416
S.Minami， N.Tsurutani， H 

[ガラス転移・その他]

15. Slow dynamics near glass transitions in thin polymer films 

Phys. Rev. E， 64 (1)， (2001) 011803-1-9 
K.Fukao and Y 

1“6. Dynamics ofαand fl processes in thin polymer films: Poly(vinyl acetate) 
and poly(methyl methacrylate) 

Phys. Rev. E， 64 (5)， (2001) 051807-1圃 11
K.Fukao， S.Uno， Y.Miyamoto， A.Hoshino and H.Miyaji 

17. Relaxation dynamics in thin supported polymer films 

J.NOIトCrystallineSolids， 307幽310，(2002) 517-523 
K.Fukao， S.Uno， Y.Miyamoto， A.Hoshino and H.Miyaji 

18. Pattern Formation by Rim Instability in Dewetting Polymer Thin Films 

ACS symposium series; 869， "Non註楢i誼II股learDynamics in Polymeric Syst卸ems♂"
American Chemical Society， Oxford University Press， (2004) 186-198 
Y.Asano， A.Hoshino， H 
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( 2) 口頭発表
1.宮本嘉久・山尾裕美・深尾治次・関本謙

ゴムの変形とガラス転移・結晶化

第 50回高分子学会年次大会、大阪毘際会議場(大阪)、 2001.5.25、IIIC22

2.宇野忍・深尾治次・星野聡孝・宮本嘉久・宮地英紀

ポリメタクリノレ酸メチル薄膜の誘電緩和とダイナミクス

第 50田高分子学会年次大会、大阪国際会議場(大阪)、 2001.5.24、IIF08

3.宮地英紀・森純一・泉邦英・星野聡孝・宮本嘉久

薄膜におけるポリエチレンオキサイドの結晶成長

第 50回高分子学会年次大会、大阪国際会議場(大阪)、 2001.5.23、IC27

4.田口健・宮地英紀・泉邦英・星野聡孝・宮本嘉久・粉)r I良平

ポリスチレン超薄膜結品成長に及ぼすメルトアニーリング効果

第 50田高分子学会年次大会、大阪国際会議場(大阪)、 2001.5.23、IC26

5.K.Ta忠lchi，H.Miyaji， K.Iz国ru，A.Hoshino， Y.Miyamoto and R.Kokawa 
Morphology of polys句rrenesingle crystals in ultrathin films 

European Conference on Macromolecular Physics， Eger， Hungaryラ2001.9.4.pp78 

6. S.Minami， N.Tsurutani， H.Miyaji， K.Fuako and Y.Miyamoto 

Structure formation from uniaxially oriented glass in isotactic polypropylene 

European Conference on Macromolecular Physics， Eger， Hungary， 2001.9.3. P61 

7 . H.Miyaji， Y.Miyamoto， K.Taguchi， K 

Morphology a釦ndgrowth rate of pol勿ymeぽrcrystals 

European Conference on Macromolecular Physics， Eger， Hungary， 2001.9.3. P24 

8.小山暁・山本隆・深尾浩次・宮本嘉久

高分子の局所的秩序化:分子動力学シミュレーション

第 50回高分子討論会、早稲田大学(東京)、 2001.9.14、IIIK05

9.浅野祐苛・深尾治次・星野聡孝・宮地英紀・宮本嘉久

高分子薄膜における界面不安定性と分子鎖拡散

第 50回高分子討論会、早稲田大学(東京)、 2001.9.13、IIM15

10.宮地英紀・官本嘉久・戸田昭彦・田口健・星野聡孝

高分子結晶の成長速度、ラメラ厚とモルブオロジー

第 50回高分子討論会、早稲田大学(東京)、 2001.9.13、IIE03

11.宮本嘉久・山尾裕美・深尾浩次・関本謙

ゴムの変形とガラス転移

日本物理学会2001年秋期大会、徳島文理大学(徳島)、 2001.9.19、19pYE2

12.小山暁・山本隆・深尾浩次・宮本嘉久

配向非品状態からの高分子結品化:分子動力学シミュレーション

第 15回分子シミュレーション討論会、法政大学(東京)、 2001.12.17、128L

13. Y 

Glass Transition and Deforロma拭tionin Crossli也nkedRubber

The Science and Technology of Poly戸me釘rAssembl砂y:

The Global Strategy in 21 st Cen制ry，Uji， 2002.1.31， pp69 

14. K.Taguchi， H.品乱M位i勿ya可ji，K.Izumi， A.Hoshi也no久，Y

Effect 0ぱft出hiおckn記es部son crystal gr仰羽wot也hi血nu叫lt凶rat由hi血nlωS叩ot恥a抗ct批i詑cpolystyrene f印i辺lmsIηm 1S S 

The Science and Technology of Poly戸meぽrAssembly: 

The Global Strategy in 21 st Cen加ry，Uji， 2002.1.31ラpp67

4 



15. H.Yamao， K.Sekimoto and Y.Miyamoto， 

Glass仕ansitionand aging in rubber 

Okazaki Lectures (Asian Winter School)， New Trends ofBiochemical Physics， 

Okazaki Conference Center， Okazaki National Research Institutes， Okazaki， 2002.3.8， P9 

16.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

ゴムの変形とガラスの記憶

日本物理学会第 57回年次大会、立命館大学(草津)、 2002.3.27、27aXK明16

17.浅野祐苛・星野聡孝・宮地英紀・深尾浩次・宮本嘉久

高分子薄膜の dewettingと界面不安定性

第 51回高分子学会年次大会、パシブイコ横浜(横浜)、 2002.5.30、IIPg037

18.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

ゴムの変形と結品化

第 51回高分子学会年次大会、パシアイコ横浜(横浜)、 2002.5.29、IPg065

19.深尾浩次・小山暁・田原大輔・小菌雄治・宮本嘉久・鶴谷直樹

配向非品状態からのPETの構造形成

第 51回高分子学会年次大会、パシブイコ横浜(横浜)、 2002.5.29、IPh056

20.小山暁・山本隆ー深尾治次・宮本嘉久

配向非晶状態からの高分子結品化分子動力学シミュレーション

第 51回高分子学会年次大会、パシアイコ横浜(横浜)、 2002.5.29、IPg055

21.沢登修・宮地英紀・星野聡孝・宮本嘉久・戸田昭彦

1，4聞t-ポリブタジエンの結晶成長速度とそノレブオロジー

第 51回高分子学会年次大会、パシアイコ横浜(横浜)、 2002.5.29、IPh036

22.小菌雄治・宮本嘉久

クレイズのガラス転移に及ぼす影響

第 51回高分子学会年次大会、パシアイコ横浜(横浜)、 2002.5.29、IPfD82

23.出口健・宮地英紀・泉邦英・星野総孝・宮本嘉久・粉川

ポリスチレン超薄膜結晶成長に及ぼすメノレトアニーリング効果2

第 51田高分子学会年次大会、パシブイコ横浜(横浜)、 2002.5.29、IPc069

24. A.KoyamaラT.Yamamoto，K.Fukao and Y.Miyamoto 

Molecular Dynamics Studies on Polymer Crysta1lization from a Stretched Amorphous State 

Intemational Symposium on Polymer Crystallization， 

Toray Conference Hall， Mishima， Sizuoka， 2002.06.11， pp188 

25. H.Mi旬y司i，Y 

Morphology， Growth Rate and Lamellar Thickness of Polymer Crystals 

Intemational Symposium on Polymer Crystallization， 

Toray Conference Hall， Mishima， Sizuoka， 2002.06.11， pp70 

26.K.F味 ao，A.Koyama， D.Tahara， Y.Kozono， Y.Miyamoto and N.Tsurutani 

Structure Fonnation of Polymers from the Oriented Glassy States 

Intemational Symposium on Polymer Crystallization， 

Toray Conference Hall， Mishima， Sizuoka， 2002.06.11， pp54 

27. Y.Miyamoto， H.Yamao and K.Sekimoto 

Crystallization and Glass Transition ofPolyisoprene Rubber 

Intemational Symposium on Polymer Crystallization， 

Toray Conference Hall， Mishima， Sizuoka， 2002.06.09， pp150 
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28. K. Taguchi， H.Miyaji， KIzumi， A.Hoshino， Y.Miyamoto， and R.Kokawa 

Thickness Dependence of Crystal Growth in Ultrathin Polymer Films 

Intemational Symposium on Polymer Crystallization， 

Toray Conference HallラMishima，Sizuoka， 2002.06.09， pp144 

29. D.Tahara and Y.Miyamoto 

Light Scattering from a Polymer Spherulite in the Growth Process 

Intemational Symposium on Polymer Crystallization， 

Toray Conference Hall， Mishima， Sizuoka， 2002.06.09， pp142 

30.山鹿裕美・関本謙・宮本嘉久

ガラス転移領域における架橋ポリイソプレンゴムのエージング

第48回高分子研究発表会、兵庫県民会館(神戸)、 2002.7.12、C-14、pp74

31.小山暁・山本経・深毘浩次・宮本嘉久

配向非晶状態からの高分子冷結品化分子動力学シミュレーション

2002年度基研研究会「ソフトマターの物理学j、

京都大学基礎物理学研究所(京都)、 2002.07.16、P27

32.山尾裕美・関本謙・宮本嘉久

ガラス転移領域におけるゴムの変形

2002年度基研研究会「ソフトマターの物理学J、

京都大学基礎物理学研究所(京都)、 2002.07.16、P17

33.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

ガラス転移における履歴と記憶

2002年度基研研究会 fソフトマターの物理学J、

京都大学基礎物理学研究所(京都)、 2002.07.15、l叩02

34. Y.Asano久，H王.ぷMi勿y:向a司Ji，ラK.Fukaoand Y 

Pattem :D白orm主nイ1恐l協atio∞nbyrimi也nsはta幼bi註出li句勿T1加nd白ewett枕ti血ngpolymert血hi也nfilms 
224th ACS National Meeting， August 20，2002， Boston， MA， POLY0719 

35. A.Koyama， T.Yamamoto， K.Fukao and Y.Miyamoto 

Molecular Dynamics Studies on Polymer Cold Crystallization from an Oriented Amorphous State 

224th ACS National Meeting， August 18-22，2002， Boston， MA， COMP0194 

36. Y.Kozono and Y.Miyamoto 

Relationship between deformation and dyndmic viscoelastici句rin glassy polymers 

224th ACS National Meeting， August 18，2002， Boston， MA， POLY0192 

37.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

ゴムの変形と結品化・融解

第 51回高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.04、IIIPd012

38.沢登修・宮地英紀・星野聡孝・宮本嘉久・戸田昭彦

1，4 trans幽ホ。リブタジエンの結晶成長

第 51回高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.04、IIIPdOl0

39.田原大輪・宮本嘉久

成長過程における高分子球品の光散乱

第 51田高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.04、IIIPb074

40.小山暁・山本隆・深尾浩次・宮本嘉久

高分子配向結晶化の分子動力学シミュレーション

第 51自高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.04、IIIPb072
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41.山尾裕美・関本謙・宮本嘉久

架橋ゴムのガラス転移とエージング

第51回高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.04、IIIPa061

42.小園雄治・宮本嘉久

ガラス状高分子の塑性変形機構とガラス転移

第51田高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.04、IIIPb008

43.田口健・宮本嘉久・小園雄治

高分子薄膜における局所構造と熱的特性

第51間高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.03、IIPe037

44.浅野祐司・深尾治次・星野聡孝・宮地英紀・宮本嘉久

高分子薄膜の dewettingと界面不安定性II

第51回高分子討論会、九州工業大学(北九州)、 2002.10.03、IIPf034

45.山尾裕美・関本謙・宮本嘉久

ガラス転移領域でのゴムの一軸変形

第50回レオロジー討論会、長岡グランドホテル(長岡)、 2002.10.10、2C02

46.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

ガラス転移と記憶

第50回レオロジー討論会、長岡グランドホテノレ(長田)、 2002.10.10、2COl

47.小園雄治・宮本嘉久

ガラス状高分子の変形と動的粘弾性の関係

日本機械学会 M&M2002材料力学部門講演会、山口大学(宇部)、 2002.10.14、429

48.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

ゴムのガラス転移と記憶

第 19回CSCL研究会、京都私学会館(京都)、 2003.02.22

49.小園雄治・田口{建・宮本嘉久

ガラス状高分子のクレイジングとガラス転移

日本レオロジー学会第30周年記念年会、京大会館(京都)、 2003.05.16、11

50.宮本嘉久

ゴムの結晶化とガラス転移

ゴム技術フォーラム第209@]月例会、日本ゴム協会(東部ピノレ)、 2003.05.23

51.武仲能子・宮地英紀・星野聡孝・宮本嘉久.A.TRACZ 

グラファイト (HOPG)上でのポリエチレンのエピタキシヤノレ成長

第52回高分子学会年次大会、名古屋国際会議場(名古屋)、 2003.5.30、IIIF12

52.小山暁・宮本嘉久

一軸伸張における高分子鎖の応答

52回高分子学会年次大会、名古屋国際会議場(名古屋)、 2003.5.29、IID22

53.田口健・小菌雄治・宮本嘉久

クレイズにおける局所構造と熱解析

第52回高分子学会年次大会、名古屋国際会議場(名古屋)、 2003.5.29、IID21

54.小菌雄治・田口健・宮本嘉久

ガラス状高分子のクレイジングとガラス転移

第52回高分子学会年次大会、名古震国際会議場(名古屋)、 2003.5.29、IID20

55.山尾裕美・宮本嘉久

架橋ポリイソプレンゴムの一軸伸張とガラス転移

第52回高分子学会年次大会、名古屋国際会議場(名古屋)、 2003.5.29、IIE11
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56.田原大輔・宮本嘉久

球品成長シミュレーションと光散乱

第 52白高分子学会年次大会、名古屋国際会議場(名古屋)、 2003.5.28、IC14

57.宮本嘉久・山尾裕美

一軸変形下でのゴムの結晶化と融解

第 52回高分子学会年次大会、名古屋国際会議場(名吉雇)、 2003.5.28、IC13

58.沢登修・宮地英紀・星野聡孝・官本嘉久・戸間昭彦

1，4-t-トランスポリブタジエンのモルブオロジーと結晶成長

第 52回高分子学会年次大会、名E古屋国際会議場(名古屋)、 2003.5.28、IC12

59.小菌雄治・田口健・宮本嘉久

ガラス状高分子のの脆性一延性転移

第51自レオロジ-討論会、奈良コンペンションビ、ユロ- (奈良)、 2003.09.18、2B03

60.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

ゴムのガラス転移と記憶効果

日本物理学会2003年秋季大会シンポジウムfスピングラスの非平衡ダイナミクスとその周辺J

閉山大学(向山)、 2003.09.21、21pWD9

61.梶!部寛・宮地英紀・星野総孝・宮本嘉久・戸閏昭彦・彦坂正道

高分子リング球晶における微結晶集合体の構造

日本物理学会2003年秋季大会、岡山大学(岡山)、 2003.09.20、20pWE3

62.宮本嘉久・山尾裕美・関本謙

一軸伸長におけるゴムの結晶化

第 52回高分子討論会、山口大学(山口)、 2003.09.25、IIM15

63.田原大輔・宮本嘉久

球晶成長シミュレーションと光散乱

第 52回高分子討論会、山口大学(山口)、 2003.09.25、IIPd044

64.梶岡寛・宮地英紀・星野聡孝・宮本嘉久・戸田昭彦・彦妓正道

高分子バンド球晶の欠陥構造

第 52田高分子討論会、山口大学(山口)、 2003.09.25、IIPd042

65.浅野祐司・星野聡孝・宮地英紀・深尾浩次・宮本嘉久

高分子薄膜の dewettingと界部不安定性[III]

第 52田高分子討論会、山口大学(山口)、 2003.09.25、IIG09

66.田口健・宮本嘉久・宮地英紀・泉邦英

ブオールド応力によるラメラ品波状変更構造

第 52回高分子討論会、山口大学(山口)、 2003.09.25、IIM02

67.小山暁・宮本嘉久

外場に対する鎖状高分子の応答一一分子動力学シミュレーション

第 52回高分子討論会、山口大学(山口)、 2003.09.24、IL16

68.武仲能子・宮地英紀・星野聡孝・宮本嘉式.A.TRACZ' J.JESZKA・I.KUCINSKA

グラファイト (HOPG)上でのポリエチレンエピタキシャル成長の界面構造

第 52回高分子討論会、山口大学(山口)、 2003.09.24、IMI0

69. Y.Miyamoto， H. Yamao and K. Sekimoto 

History Memorized on Glass Transition 

3rd Intemational Symposium， 

'Slow Dynamics in ComplexSystems'， Sendai， Japan 08 Nov. 2003， GTE-PI5. 
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70. A.Koyama， T.Yamamoto， K.Fukao and Y.Miyamoto 

Chain Dynamics on Polymer Crystallization from a Stretched Amorphous State: 

A Molecular Dynamics Simulation 

3rd Intemational Symposium， 

'Slow Dynamics in Complex Systems'， Sendai， Japan 08 Nov. 2003， PDC-P9. 

71.由民健・小薗雄治・宮本嘉久

高分子降伏過程に伴う塑性変形領域の局所熱解析

第 39回熱測定討論会、広島大学学士会館(東広島)、 2003.11.13、lC15000

72.宮本嘉久

一軸伸長下でのゴムの結品化と融解

21世紀COEI京都大学化学連携研究教育拠点j、

「エラストマーにおけるナノ構造と物性の評価j 、化学研究所(宇治)、 2003.11.14

73.小山暁・宮本嘉久

コイルの形状異方性とダイナミクス:分子動力学シミュレーション

第9回高分子計算機科学研究討論会、東工大百年記念館(東京)、 2004.03.04、13

74.梶間寛・宮地英紀・獲野聡孝・官本嘉久・戸田昭彦・彦坂正道

高分子球品における微結晶集合体の構造E

日本物理学会第 59回年次大会、九州大学箱崎キャンパス(福岡)、 2004.03.29、29pWA-5

75.宮本嘉久・関本謙

ガラス転移領域における緩和への履歴効果

自本物理学会第 59回年次大会、九州大学箱崎キャンパス(福岡)、 2004.03.28、28pWE-4

76.梶間寛・星野聡孝・宮本嘉久・戸田昭彦・彦坂正道

高分子球品内の微結晶の分岐構造

第 53回高分子学会年次大会、神戸国際会議場(神戸)、 2004.5.25、IPa053

77.宮本嘉久・関本謙

ガラス転移領域でのゴムの変形と緩和

第 53回高分子学会年次大会、神戸国際会議場(神戸)、 2004.5.26、IIPb072

78.武仲能子・星野総孝・宮本嘉久・ A.TRACZ・J.JESZKA・I.KUCINSKA

グラファイト (HOPG)上でのポリエチレンのエピタキシャル成長 [II]

第 53回高分子学会年次大会、神戸国際会議場(神戸)、 2004.5.27、IIIPc049

79.梶間寛・宮地英紀・星野聡孝・宮本嘉久・戸田昭彦・彦坂正道

高分子球晶内の微結晶の分岐構造

高分子物理学研究会一構造形成から物性まで一、瑞宝掴(神戸)、 2004.5.27、Pl

80.武仲能子・宮地英紀・星野聡孝・宮本嘉久・ A.TRACZ.J.JESZKA. I.KUCINSKA 

グラファイト (HOPG)上でのポリエチレンのエピタキシャル成長

高分子物理学研究会一構造形成から物性まで…、瑞宝掴(神戸)、 2004.5.27、P14

81.田原大輔・宮本嘉久

球品成長シミュレーションと光散乱

高分子物理学研究会斗毒造形成から物性まで一、瑞宝国(神戸)、 2004.5.27、P9

82.小山暁・宮本嘉久

高分子の部分鎖のダイナミクス:分子動力学シミュレーション

高分子物理学研究会岡寸蕎造形成から物性まで一、瑞宝園(神戸)、 2004.5.27、P16
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研究成果

ゴム状物質のガラス転移と結晶成長についての研究結果を以下に要約し、関連する

研究も含め後に印刷発表成果としてまとめる。ポリイソプレンゴムを素材として温

度・応力・歪を制御ノミラメ…タとしたガラス転移、結晶成長の研究を行った。

最近の実験的・数値的研究からガラス転移現象の解明には、温度以外のパラメ

タを制御して、系の応答を観測することが有効な方法であると認識されてきた。本

研究では温度に加え、歪/応力を制御ノミラメータとして、大変形が可能で、マクロな流

動が生じない系としてのゴム状物質を主な実験対象として、ガラス転移についての

実験的・理論的研究を行った。また凍結構造をもっ系のダイナミクスを記述する共

通の数理構造についても考察した。線形粘弾性を自然に拡張した現象論モデル方程

式を提案し、架橋ゴムのガラス転移についての実験結果と合わせ、ガラス状態は1

つまたは少数の状態変数によって記述されるのではなく、ガラス化する前の「履歴」

によって記述されることを示した。このモデルで、は温度・歪が履歴をもっ場合、各

時刻での温度.:ffiで決まる緩和時間で記述されるだけの緩和が、線形のレオロジー

モデ、ルに基づ、いて進行することを仮定し、記憶効果は緩和関数の関数形が温度・歪

に依存しない(時間スケーリング性をもっ)こと、および緩和関数が単一指数関数

ではないことに起因することを示した。

結晶化についての研究では、イソプレンゴムの一軸変形における温度・公称応力・

伸長比・変形速度関係の測定から結晶化と融解についての情報を読み取る実験・解

析方法を提案した。融解温度の伸長による上昇は変形による溶融状態で、のエントロ

ピー減少によるものではなく、主として融解における収縮に必要な仕事に起因する

ことを示した。結品化速度は、一定温度では張力増加とともに単調に増加するが、

一定張力では結晶化温度に対して極大を示す。結品化開始時の温度・伸長比・変形

速度の関係を単純化した速度論モデルより解析し実験結果を再現し、融解および結

晶化について提案した考え方が妥当であることを示した。
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