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研究成果の概要（和文）： 

高分子材中の分子鎖網目のからみ点が変形,結合剤の導入等によって変化することを許容す

る粘弾性非アフィン分子鎖網目理論を新たに提案し，マイクロ充填材の形状，分布形態，界面

性状がマイクロ粒子充填高ゴム/分子材の力学特性に及ぼす影響を評価可能なモデルを構築し

た．これにより，マイクロ粒子の体積分率，分布形態,界面性状，結合剤の量ならびに結晶化率

を適切に制御することにより各種充填ゴム/高分子材の高強度多機能化が可能になる． 

 

 

研究成果の概要（英文）： 

A new viscoelastic constitutive equation based on nonaffine molecular chain network 

model was proposed. The obtained constitutive equation and unit cell model along with 

the homogenization method was fully employed to evaluate the deformation behavior of 

microparticle-filled rubber/polymer. A series of simulations clarified suitable 

combination of volume fraction, size and distribution morphology of particles and 

boundary layer between polymer and particles, and crystallity of polymer to improve the 

mechanical characteristics under static and dynamic loading processes. 
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１．研究開始当初の背景 

本研究に関連して，高分子材の分子鎖網目
理論による変形応答のモデル化，空孔を有す
る高分子材の変形挙動の研究等があり，申請
者を含めた内外の研究により，高分子材の変
形挙動について詳細に検討されている(1)-(3)．
分子鎖のからみ点が変形・温度変化に伴って
変化する非アフィンモデル(2),(3)による高分子
材の変形挙動は実験との対応が良好である
ことが立証されている(2)(3)．しかしながら，
充填粒子の強度・形態・界面の充填高分子材
の力学的特性への影響についての議論は限
定されており，等価な均質材としての取り扱
いや空孔の形状・配置パターンが高分子材の
変形挙動に及ぼす影響の検討(4)-(6)に留まって
いる．一方，実験によって，充填粒子の変形
挙動と界面の剥離によるクレーズ変形の抑
制が充填高分子材の高強度化および耐衝撃
性の向上に寄与しているとの説明がなされ
ている. 充填高分子材の局所領域における変
形を観察したもので，母相の高分子材に変形
の集中により粒間剥離が発生していること，
粒子界面に明確な界面層が存在しているこ
とが示唆されている(7)．これは，充填粒子の
強度・形態・界面状態が充填高分子材のマク
ロな強度・機能に影響を与えること，さらに
は，充填粒子の寸法，分布形態が高分子材の
局所的な変形に強く影響を及ぼすことも示
唆される．したがって，充填高分子材の特性
を評価し，一層の高機能化が期待できる設計
指針を得るためには，充填高分子材を等価な
均質材として表現すことには限界があり，高
分子材の適切なモデル化，粒子形態，分布状
態，充填粒子の界面のスケールから充填高分
子材のマクロな応答を首尾よく表現可能な
モデルの構築が不可欠である． 

本研究は，分子動力学法(8)(9)，非アッフィ
ン分子鎖網目理論(2),(3)/部分結晶理論(10)なら
びに均質化法(11-12)を援用してマルチスケール
モデルを構築し，それによる材料の評価なら
びに設計指針を与えることを目標としてい
る．これと同等の研究は内外に無い新たな研
究である． 
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２．研究の目的 

高分子材は軽量で，強度ならびに成形性に
優れ，工業材料，医用材料などとして多種多
様な用途への利用の大幅な拡大が期待され
ている．それを実現するために各種マイクロ
粒子充填による高分子材の高強度・多機能化
への期待が大きい．しかしながら，充填高分
子材のマイクロスケールの強度・機能・形態
が巨視的な強度・機能に直接影響するにもか
かわらず，高分子材の変形応答に比して充填
高分子材の研究は少なく，充填材の設計に必
要な情報が不足している． 

本研究では，充填高分子材の特性を支配す
るマイクロ充填粒子の変形と崩壊，充填粒子
と母材の界面の変形と剥離，粒子充填による
高分子母材の局所的な領域における変形と
それに及ぼす粒子分布形態等の影響を明ら
かにするモデルを構築し，それを用いてマイ
クロスケールの組織ならびに応答を制御す
ることによって，充填高分子材の一層の高強
度・多機能化を図る研究基盤を確立すること
を目的としている． 

 

３．研究の方法 

充填高分子材の力学特性評価において，母
相である高分子材の適切な構成式の定式化
が不可欠であり，新たな非晶性ならびに結晶
性高分子材の構成式の構築とその妥当性の
検証を行う．並行して，充填粒子界面の特性
を反映させた均質化法を援用したマルチス
ケールモデルを構築する．ついで，マイクロ
充填粒子の強度・形態，分布状態ならびに界
面特性などのマイクロスケールの特性なら
びに変形挙動とマクロな材料特性を関係付
けることにより，所用の特性を具備した充填
高分子材の創生に必要な各種条件を明らか
にし，高強度・多機能充填高分子材の設計に
必要な基盤的情報を与える． 

 

研究計画と方法 

(1)温度，ひずみ速度，変形履歴に依存して
大きく変化する高分子材の力学特性を首
尾よく表現するために，申請者らの分子
鎖のからみ点の変化を許容する非アフィ
ン 8 鎖モデルに，reptation 理論を用いて
分子鎖の周りの分子鎖との相互作用によ
って発現するひずみ速度依存性を表現で
きる新たなモデルを構築し，対応する構
成式を定式化する． 

(2)(1)で得られた構成式は実験によって確
定すべき材料定数を含んでいるので，そ

れぞれが材料の力学的特性に如何に影響
を及ぼすかをシミュレーションによって
確認し，弾性応答，配向硬化，ひずみ速
度依存性，ひずみ履歴依存性等に強く影
響する材料定数を分類し，低速変形，ひ
ずみ速度，温度を変化させた変形実験に
よって得られた応力ひずみ関係から材料
定数を系統的に同定する手法を新たに提
案する． 

(3)(1)(2)で定式化された構成式を用いて，(2)

とは異なる条件で変形させた高分子材料
の変形応答を予知し，その妥当性を実験に
て確認する．両者に有意差が発生した場合，
(1)(2)に戻り構成式の改善の可能性を検討
する．  

(4)(3)の構成式の妥当性を確認した後，結晶
性高分子材の構成式を構築する．通常，
結晶性高分子材料は，一部に非晶相を含
む複合組織を有し，その応答は複雑であ
る．このような複相材料に対して，上記
定式化した非晶性高分子材の構成式と，
鎖方向に非延伸特性を有する結晶モデル
を用いて部分結晶高分子材の構成式を構
築する． 

(5)結晶性高分子材に対しても(3)と同様の
妥当性の確認を行う．結晶性高分子材料
の場合結晶化率の影響を受けるので，そ
れを変化させた場合の検討も並行して実
施する．本研究の特徴は，高分子材の構
成式を決定した後，各種充填材の導入に
よっても，充填材の形状，体積含有量，
分布形態に依存して新たな材料特性を導
入することなく，充填材の特性を表現で
きるところにある．  

(6)充填高分子材に所定の変形を加え，充
填粒子と高分子材の界面のマイクロス
ケールの領域の特性を詳細に観察し，粒
子表面の性状，高分子鎖の分布，変形に
及ぼす粒子の影響範囲とそれによって
評価される界面厚さなどを明らかにす
る．これらの結果を，界面のマイクロス
ケールモデルの構築に用いる． 

(7)本研究で定式化したひずみ速度，温度依
存性非アフィン分子鎖網目モデル/部分結
晶モデルを局所的な分子鎖の分布を許容
できる非局所形式で取り扱うことができ
るモデルを提案し，構築した構成式と均
質化法を用いて，充填粒子と高分子材と
の相互作用を評価可能なマルチスケール
モデルを構築する． 

(8)高分子材のエネルギ吸収性は材料の靭性
を左右する．充填材のキャビテーションや
界面の剥離による平均応力抑制効果を利
用し，クレーズの発生を遅らせ，エネルギ
をより多く吸収する局所せん断帯の発生
と伝播を伴った変形を誘発させる条件を
求める．これより，材料の高強度・高機能
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化が期待できる． 

(9)高分子材料は複雑な時間依存性の特性を
示す．提案した構成式を用いた一連のシ
ミュレーションにより，界面の存在が充
填高分子材の速度依存性挙動に及ぼす影
響を評価する．ひずみ速度に依存した充
填高分子材のエネルギ吸収性，靭性，強
度を調べ，充填高分子材の高機能化に必
要な粒子の形状，分布形態，界面性状を
解明する．  

(10)充填粒子の分布形態は部分的に凝集構
造を有し，必ずしも周期性を持たない場
合がある．このような場合に対して，実
際の充填高分子材の充填粒子の分布形態
を抽出とその 3D モデルの構築とスーパ
ーコンピュータの利用を視野に入れた研
究を推進する． 

 

４．研究成果 

充填高分子材の強度評価ならびに巨視的
に所要の高強度・多機能性を有する充填高
分子材の創生を目指して以下の研究成果を
得た． 

 

(1)マイクロ充填粒子の強度・形態，分布状態
ならびに界面特性と充填高分子材のマクロ
スケールの変形挙動の関係を評価する新
たなモデルを構築するために，母相の高分
子材が，温度，ひずみ速度，変形履歴に依
存して大きく変化する力学特性を首尾よく
表現する構成式を，申請者らの分子鎖のか
らみ点の変化を許容する非アフィン 8 鎖モ
デルを一般化することによって構築した． 

(2)新たに定式化した構成式と界面モデルなら
びに均質化法を用いて充填高分子材の代
表体積要素シミュレーションモデルを構築
し，マイクロスケールの充填粒子の強度・形
態，分布状態ならびに界面特性と充填高分
子材のマクロスケールの変形応答を直接関
連付けることが可能なモデルを構築した． 

(3)高分子鎖の周りの高分子鎖との相互作用
によって発現するひずみ速度依存性を表
現可能なモデルへの一般化を行い，対応
する構成式を定式化・同定した．構成式同
定に用いた条件とは異なる条件で変形させ
た高分子材料の変形応答を予知し，その妥
当性を確認した． 

(4)定式化した非晶性高分子材の構成式と，
鎖方向に非延伸特性を有する結晶モデル
を用いて部分結晶高分子材の構成式を構
築し，母材が部分結晶性高分子材あるい
は変形中結晶化の発生をも扱うことが出来
るモデルへ一般化した． 

(5)粒子表面の存在による高分子鎖の切断，表
面の性状と界面の厚さ関係，粒子表面から
の距離に依存した高分子鎖の分布特性など
を解析することによって，充填粒子と高分子

材との相互作用を評価可能な代表堆積要素
を形成し，均質化法を適用することによって，
マルチスケールモデルを構築した． 

(6)ひずみ速度，温度依存性非アフィン分子鎖
網目デル/部分結晶モデルを局所的な分子
鎖の分布を許容できる形式に一般化し，
界面の特徴を導入可能な代表体績要素モ
デルを構築した．ついで，それを均質化
法に導入し，充填粒子と高分子材との相
互作用を評価可能なマルチスケールモデ
ルを構築した．  

(7)構築した粒子充填高分子材のマルチスケ
ールモデルを用いて，一連のシミュレー
ションを行い，得られた結果と実験結果
を詳細に比較検討し，モデルの問題点な
らびに修正箇所を抽出し高精度化の可能
性を検討した．  

(8)充填材のキャビテーションや界面の剥離
による平均応力抑制効果を利用し，クレー
ズの発生を遅らせ，エネルギをより多く吸
収する局所せん断帯の発生と伝播を伴っ
た変形を誘発させる条件を明らかにした． 

(9)分子鎖同士の時間のオーダーが異なる相
互作用を導入可能な形式に一般化した構
成式と均質化法を用いて，広範なひずみ速
度域に対して粒子充填高分子材の特性を
適切に表現可能なモデルを構築した． 

(10)一連のシミュレーションにより，ひずみ
速度に依存した充填高分子材のエネルギ
吸収性，靭性，強度を調べ，充填高分子材
の高機能化に必要な粒子の形状，分布形態，
界面性状を明らかにした． 

(11)充填高分子材の特性を高範囲に制御する
ために最近実験的に明らかにされている，変
形初期における絡み点の変化を研究代表者
らの非アッフィン分子鎖網目モデルに取り入
れることによって，実際のミクロな組織の変化
を反映したモデルが得られた．対応する 3D

構成式も提示した． 

(12)ひずみ速度に依存した充填高分子材のエネ
ルギ吸収性，靭性，強度を調べ，充填高分子
材の高機能化に必要な粒子の形状，分布形
態，界面性状を評価するモデルを構築し，高
速度下における変形応答の実験的評価によ
ってその妥当性を検証した． 

(13).充填粒子の分布形態は部分的に凝集構造
を有し，必ずしも周期性を持たない場合があり，
小さなユニットセルでは実際の充填高分子の
挙動を表現し得ないことが予想されるので，実
際の充填高分子材の充填粒子の分布形態の
抽出とその 3Dモデルを構築し，新たなスーパ
ーコンピュータの利用を視野に入れた解析の
高速化に関連した研究を推進． 

(14)得られた成果を取りまとめ国内外の研究
誌，学会発表を行うとともに学会誌の連載
講座を通じて研究成果の一部を公表し,関
係分野の技術者・研究者に資することを目
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指した． 
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