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論文内容の要旨

非相溶な高分子ブレンド系の相構造に与える電場及びずり流動場の影響について検討した。

ポリマーブレンドの単純なモデルとして高分子溶液を媒体としこれに高分子溶液の液滴を注入した系を考え、これ

に電場を印加し液滴の変形挙動を観察した。系に低電圧を印加した時、液滴は電場方向に引き伸ばされ回転楕円体と

なり、その変形挙動は液滴界面に生じる電場による応力、界面張力、液滴内部及び外部のずり流動による応力のバラ

ンスより理論的に導いた次式でよく表された。
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ここで D (t) は時間 t における液滴の変形度であり回転楕円体の長軸 y 及び短軸 χ を用いて (y-x)/(y+ x) で

定義した。 ε 。、 Km、 b、 E、 7 、り d、 ηm は各々、真空の誘電率、媒体の比誘電率、変形前の液滴半径、電場強度、

界面張力、 j夜滴粘度、媒体粘度を表す。本研究により電場下における液滴の変形挙動の時間依存性が初めて定式化さ

れ実証された。

高電場下で液滴は引き伸ばされて破裂するo この挙動は液滴の粘度、界面張力に依存して i )回転楕円体の先端部

分からいくつもの液滴が派生するもの、首)曳糸性を示すものに分類された。さらに、ポリスチレン (PS) とポリ

エチレンオキサイド (PEO) のプレンドフィルムを調製し、このフィルムにガラス転移温度以上の温度で電場を印

加し、電場印加前後の分散相の粒度分布を調べた結果、電場印加により平均粒径は小さくなりその値は液滴の破裂理

論で予測されたものと一致した。また、 (1)式を利用して PS/PEO 系、ナイロン (NY)/ポリシクロドデセンエチレ

ン共重合体 (PTCDE) 、 NY/無水マレイン酸をグラフトした PTCDE (M -PTCDE) 溶融物間の界面張力を測定し

fこ o

ずり流動場がポリマーブレンドの相構造に与える影響は 2 軸押出機を用いて得られたブレンド系を用いて検討した。

NY/エチレンプロピレンラパー (EPR) 及び無水マレイン酸変性された EPR (M-EPR) 、 NY/PTCDE、 NY/P

TCDE/M -PTCDE ブレンド物の重量平均分散粒半径 bw は下記の Wu の半経験式で良く表された。

w-記号J :!:O.84 (2) 

ここで G はずり速度を表す。べき乗の符号はれ/ηm> 1 では +0.84、 ηd/η:ロ<1 で -0.84である o M-PTCDE、
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M-EPR の添加により NY との間に NY-PTCDE, NY -EPR グラフ卜共重合体が的-situ で生成し界面張力を低

下させ分散粒径を微細化する o これらの系でも式(2)が成立していた。さらに NY/PTCDE/M -PTCDE/M -EPR 

においても式(2)が成立した。

衝撃強度、剛性、耐熱性に優れた高性能のポリマーブレンドを得るためにはマトリックス中に分散相が微分散し、

かっ相構造が安定化している事が必要である。 NY/PTCDE/EPR ブレンド系において M-PTCDE、 M-EPR を

in-situ の相溶化剤として添加し、さらに Matrix となる NY を押出機の途中から固体状態でフィードする事により

高粘度の PTCDE、及び EPR 相が NY 中に微分散した相構造を持つブレンド物が得られた。フィード直後は高粘度

の PTCDE が Matrix であり、その後、相反転が起って NY が Matrix となると考えた。この分散相の b"， は相反転を

仮定して(2)式を用いて計算した払とほぼ一致した。このブレンドは高粘度の分散相が低粘度の Matrix 中に微分散

しているため相構造が安定で、かっ衝撃強度、耐熱性、剛性、耐溶剤性に優れていた。また、相構造と弾性率の関係

を有限要素法を用いて明らかにし、さらに衝撃強度発現の機構を Wu の臨界粒子壁間距離の考えから説明した。

論文審査の結果の要旨

高分子多成分系は種々の構造およびドメインサイズ、を持つミクロ相分離構造を形成するo 守屋悟君は高分子混合系

について、電場および流動場中におけるドメインの変形とパーストによるサイズ、の変化について系統的な研究を行い、

高次構造制御のための基礎的知見を得た。特に、電場を印加した直後の変形度の経時変化が単一遅延式で表されるこ

とを導き、実験結果占よく合うことを実証した。さらに押し出し成型における高分子混合系のミクロ相分離構造と粘

度および、界面張力の関係について基礎的知見を得た。これらの成果により、この論文が理学博士学位論文として十分

価値あるものと認める。
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