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Figure 1-1 Products of adhesive tapes

TRCICIVRIRY 7RG 3 7 — 7 O & & M7= % (Figure 1-2).

Face Stock
4+ (Substrate)

Pressure-sensitive Release film or paper

adhesive (PSA)

Figure 1-2 Standard structure of adhesive tape
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f (@) n-Butyle acrylate (b) Methyl methacrylate (¢) Methyl acrylate \
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i \ ] /
(d) Acryl acid (e) 2-Ethylhexyl acrylate
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Figure 1-3 Typical acrylic acid ester
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TeAE RIS C—EEHEE TR TS0, ZO®%RANEDRRHFRR%IZH] & RIF 72D
N%&FHIIT 2 0.

©
®

@ )

Adhesive side

/\f

Figure 1-7 Loop tack test

- BRBRICBIT DRER DO~ 7 0L TOEENCHOWT (hBI X BLL)

MEAERD G X IND Z L THEU 205 X IR OBNBRTH Y, HIHE - ¥ >
7 e 7 )—=TE, e RCBIIEN BB Th D, MaEHIOR5] EHEE DRI IX
T Y TARLEMRL WO BRI D > TR Y, @R T & 2 R AN AR,
PEFARTH D EXPHBEAROER S LLIE, i bINRIanE £ TV 5558122858
MLIAENDHEAIL, 2 ODWMKOFEREAFHREICH D &, REEREIZRY, 5
REPHE B2 X OICER (BAD) T258LTHDH[6]. Figure 1-8 TiX, KiET—7N
AR BIEIN SN TEY, EFNPKEGIEMEESNRTND Z ERnnd.

F 72, Figure 1-9 TIXEH RO H O HBERIORR -2 77, FRIOE A TR
T RHRNEINDMEEZRLTND. () TIERE| EMEED, (b)TIE b FUEE DA
LTLTWS. b)DOEAKIZH L ARAIL D ZEINEAT H.
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Figure 1-8 Adhesive tape peeling test
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Figure 1-9 Threading structures in peeling adhesive tapes

KILWRIL. T—72IIN LT, BExd— DHEEOWE] 12midCT—. BHAYMEZAEE, Vol.71, No.5, pp318-322, 2016.
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1.1.4 fiE75 —7 ol 7o+ 2

KT — 7 O#E T 1t 213 Figure 1-10 D X 9 72 KIUEEIR TOBRLE 2 T3 & 72> T
5. T TIE—RIEE T — s T o RO W T ISR R D . BN M L e D
PET, R T u LU REDTTAT 4 v 7 7 4 )L 00 L, fiEAl (1000Pa-s
AT DKL 2 FEOURIR) Zkkx 2B T R CEMICRAT 5. TO%, R TRZRTH
HEAR 2 W LITRIBE Y 4 L A ERED B TERER- TR E 2 5. ZoRETRIZBW
T, MEAIOBEE - 5, AR, BT, ik, i A, BEE VWO A TRICBWT,
B Z L CHEY RS TMT T 2 H4ERH Y, b NREFENTHREORHENE D -
TLEI ZEDHBICAEL D, ZHIUIKERADNEROLEMDOREW TH Y, Wb HEK
FMPORDEEERTHLTDTHD.

1.1.5 AWFEIC BT 288 7 — 7 O 5 B

HEAEF &R AE BN SRR A 2 ST S 7 — 732G D72 5 B TR S Tw
DA, ABFFE TS ARRGEI TR, FlE LTSI Vo 2 #ELT 2000 TRL, 7z
EA AL (B T 2BRORE T —7 O - FIFEBRS: & i JExt 4 & 3 5 (Figure 1-11).
ZO XD I EARRIE TR TIX, MEH L #T DWERORRIEIIHRL TH D05, A
TIE SN HEI Y H LI RLIRD T = ~OREEICHFAET D EEZXLND[T9], TE
NT 7 ASIO WD EE L. ZOSi v EREREESSE, TOBICHNT
LWV B - FIFERBICOWT, EIZHTEIITFET, & T ThDRAERI O A DT
DEDLIITEEIL, TEALT 7 ASIO 0 OFHE L TWS IR TRAET L) () OH
BECEST 23X —OBREHLNCT D 2 L2 AMXOTEANE TS,
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laminating

Figure 1-10 Manufacturing process of adhesive tapes.

Figure 1-11 Semiconductor manufacturing process using adhesive tapes.



H1E i =

1.1.6 ¥55 7 — 7 OHBEA I = X NPT 5 EITHZE

T 7V VRRET — 7131950 FARICER AT — 7 & L TR SN0 [4], PR,
TIEEE & W RICAET SN2 HmAIS, HRZ 5 LD LB RICKER N EFET 585
0, KRFEEBNOREERNHEEL TLE D L WO MENRRE L. ZhbOREDJFA
1%, & LU THEAIDOBENNARTHDRIZDTH D, HEDEITHARTERK JISZ
0109 : 2015 TIE TKEET — 7 OKEAIE A NERIEICINZ 5 ] [1]EEFSNTEY,
KAERN ANV T DLy OB ORS R THIET, 7V —7ar 7747 AR5
(Figure 1-6 : RFEM—EMEZREEANCEINL, MEROEMEZNET H508) 2T
ERALSNDREBER ANV T HEIETH D, KEAOREZ EIF 5720120, BE
R OB THIZ TeDE (Z=IRCHRMEEREW) MEEZnx 52 LT, &a1raEko
BMER A @< T2 FIES, Ao THALAUGAICTRAT 22 TRy U —2{LEET
MEER DT OB ZINZ D END 2OOFERERTHDH. 7272L, b 2OOFET
BHENEBITTED5 L, WITHER L WEROBESERENKTLTLES. 0D, &
S BT OBRICII A RO R L &S LT WS 2 KA AR IS S L <3+ 5%
ZEEATV, MBERRREA T RO REEI AR IR Y. oL R BREEAEND Z
LT, BUET 7 U NVRKAER] BET —7) 1R FICEA S TE T 5[2].

Mg T — 7R OME R L OLEEON EE2ERT D720, B TEAORE, %
FRZEAF A OUINA O 8 B 7258 4R & ALREL R, RAERI O FEB LU0 F'&AM DT Y
X, IKABVIEE, BRSO T & MMEICEIK T 5 2SO RS O, RliE TR
BLOEOTREHERICL 2/MMEROZE(L, & L THRARE FICk T DRE - W -
SRR E OB X DB kT E OFTE TR TOF BB T OMA RS % 6 C,
LE LT PERE A L L, ATREZR IR Y Rl « TREFZHIO NI T DA =
ALERAPMETH D EZE 2D, LNICHRkA e FwE» D, WEICB I b T
FRERA I LIS 5. T2 LARGRSCTIE, KAl OMAREEFE « Fik7p SR B
BT 2 ETITES LB AL T, REHIRAEHR - W& T — 7 DI - 5B 248
FeaAPI LTeRI, 727 U ARMEMZ PO L LIEEHR (800, WIEmr
(FEM), DFT) 2K 5HKiEAIDOHIEEA 7 =X 22T 584 OIS 2.
SN FIEOHESR

LD 30 FF1E ERTO T FIEO FFRITE - BMSEIC L D eslLE, S ILE(NMR)
|2 K DHEROITHE DR RO OEEEOfENT, £ L CHAERIZObDIZHT L7 v~
7T T 4 =R NE R EIC X D T &, MBS RE RS TRV A A =4
(2 K DS E S IR /e &) & BRI (1.1.3 O A FERERIC X 2 HHEElE)
MBI TR, BERICEE L TV DS DR « TCEMRHTOM NER D A
T =0 AEHiie EEHSHIEBI - WET D2 FERFT LA holz. LnLRnb, 2
10 FF1E EOHEMER OMES T, JRFHDIBEME (AFM) 23 Lo &d 2 ERM T n—7
BAMEESC, TEM, BHIRERIC T~ v o @ 2 0 AHT 723 7 ~ e, RmcfE LT
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WA ETTE ORI FYE (BESCA, XPS) 7287 1 L)L TOEM « T8 O Fikn 5k
£ RSN TV D, FRCRFREIABEHSIINE S O FE LT, BETERN 1R
JEDO TP T TSRO EARE fRBICZ2 Y, MECHONET 2L Ial
—¥ 3 USSR A EEEBRE S TR AR EIRIR TWH EEX b D.

R - BIEZRUBTIE

MAER BT —7) OMACEEZ LT L CRMEE(LOEERSC A =X A% 50
LT, M@ E 2 A+ 2/-MmzM%ET 5 L) FEIL, BUETH /MBI OER
Thd. LUTICZ ZHERREOREFIRLR & R & A Ok & 7Rt 2 MBS0 2 2 & I2BT
DI T 5.

ik, HE S O N—TIXETT A TS K D REREM, BRSO R OB e L
MET =TT ILIEHEOMEEREL TS, £F, Tn—T7% v 7RBRICBWVWT, Tg
NEL SEEMENE S Ta b, al b Tg MEL BEMERAEVES T bE N TRy Y
HEEK@ba)bIBALZbDEY T VA E L., WIZKY 7 vy 7 HEAR(a-b-a) &
U7y 7 EAKGED)EZES LY FAB EL, L Adab-a)ll b &R U T
DTEDNNSWSTFERASELZLOEZT L CELTWD. IR 3O T
LT, Fu—7 EREROBMIEE, BIWREZEX =70 —74 v 7 Bk, 50
THREE (BIERER), BRI S 2L L, KEAIOREN &, RiEoEER
AL L& 2A, BERIITHT D RuDBEEEOTLR, Y7L C TRrbEWND
EEPLITL, v ORERFHEOBM D HEE R ST XX T RO &M & Gk
JIDOFARI 72BN & 2 HEE TE 2 AREVEZ R L72[10]. ZAuid 1.1.6 Tik~7=, B ERGHF
WCHEEN E RE COEEMSEZay ba— 42 EL L CRHANATRETH D.

BIERFE & LT, KEAIOEMELDOEBIC OV THIEZ B 22, JEAR LD MO
BPERNRE S EETH T &L, WAERDOELIZE LTI 10-200um O [H TlE 30um F2 5
FTHE v INPRELS EFHL, ZI0BIFRONICEATHZEE2H LN LZ[11).

F 7z, H 7V ARG I 73 AT (Pulsed-filed gradient NMR : PFG-NMR) & U 95 30k 51~
DKBRFDOH AL ZRIAEE, ZORAE L -AEUBEMERZREST 52 & T, HF
HOGEWEZFHE T 2 HEFEEZ AT, EEINTREROREEEL RV L %
AIREIC L, S CORE R OB MECRE ) 2 2 S DR 20 58T L72[12].

RBICHL0]TRAR7ZH D LR L 3 50H 7V A, B, C ZAWT, JFF/ ) BEMEE
(AFM)R® 'H 7V ARG RIS 01T 72 EREE D FIETHM LT2RER, TH 730 ARG
SIHTE AFM D7 4 — A —T %50 L, B FSEENRA LV COIFREmNI & EZRL
7=, Fio, FRTBEMSE (AFM) % 1{# H L 7= Johnson-Kendall-Roberts (JKR) 2 sS55I
Ko TR ENIZ Y v 7R EBA VX — T, TRENEET & Rmbeg ) % ek
B L TRY, ~ 70l LBt b 7 ua—7% v 7oy JREPEE TRV
—I%, BEA DAL EWET DO RNTA—=FTHDH I ERHLNIT LT
5. AFM D7 3 — A J1 — 7 THEEMERE & R TR EE ) & Ririses /) 2 & &R
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i FIREIC /2 D B X Hivd. [13].

Kowalski &%, A& # OPEREIZ K AE 3 Bt FR i B B = /L% —(SFE) & SLHkl & o 5%
AIA LTz, 2 v 71Txd 5 B SFE OB Z TR 572012, R UREH S OS2l
MLz : R VT FZ770vAax=F L (PTFE), AU 7oL (PP), KUY =F L (PE),
T77Vua= KNI AN-THET AT L USLEESGRABS), AU I —HRR— KPC), KU AF
NWAZT Y L— MNPMMA), AT LA, BT RX). &7 OREZX, V=TT
A NS BRERE TRAM L7z, SEME S 72 SEBRIE, D SFE 237 27 U /L PSA DR FF
P TS A2 EBERER THD I 2R Lz, —fRIC, M LHEERID SFEEOZEN K E
WEE, X ZENRREL R0, v & SFE OIRTFEMEE, #EEROH & L~UL, PSA O
ZRIGHEE L PSA DR ST B IND Z L 2 b LT2[14]

Khalina 5%, 2EHA/AA/MMA &\ 95 RIE 727 7 U L m kb5 Kl O & R o AL E A
AT OREERNKT L, 0~dwt%DF /) >V hEERSE, ZOREEST L. >V
TRIADEREILICP BLOTGA M Lo THIE L, K914 XKLL, DLS (F)
HEHGELINE), SEM, BXOTEM 9t e LA u o—llEE2B 2> TW5. F /73U %
IBAKMED T2, HABRIZHFEL TWD Z E BN o7z, F£72, ICP o#r & TGA
IHTOREREZ T 52 &Ik, YU BT RFIIRY) v~ —hiF2RICHAA L TH
HIERHER L., Sl Aun—HlEICLY, S/ UV h0EREZ AL, B X
OMERHMESR, SOICHENEMT A 2R L. vy 7, HEE, SABHRE R & o
ERMEEZSIGICHELZEZA, 4awt%DF /v U B EEFh /) ary R Yy N7 4 VAT
%, HDBIUT SD|K300%FE TRIEIZIH 352 2R LTc. ZA4Y - 8548 - B
TIAF I IR kLT (747 —) ZIRET 52 LT, EMIEMEZ R LSS 5H0
FZMTEZ . Z OBFFRIIR A ANCE M L7256 Tdh S [15].

I DITZEE LT Y ¥ A F v a4 0 (PDMS)D RIBEZEEYNZ DUV C, IR - SFIBESE
FE - HIBEAIE - BOEIROIESR & 8T A — 212 L CHIBRREDO R EMERBUCEET 5
WFeZ 3 2720y, FIBEN RNLERRBIZ/R 2R Z2 B BN L, ANLERF OIRE)JE IR
FE&E, WEROES EHERIIRFEL, AN EERDICL oA RORE LR L
T =7 OREJEIZEER LTS Z EEH BT LZ[16,17].

EfEOIET e —T7 %y 7EBRE MV THER DXy BT —a v - 7 4 7 U LD
EBIRoTEY, WEAL v —T7KiEE OBOREIZZERMB ARSI & SIS
NWFICHRKICETHZ L0, MR Ta—74% v 7 TIMERORELNEL kb L, 7
1 — 7RO AR N S MEOHFBMEMET T2 2 s, KEOT v —7 % T3k
BREATo T, FER, KAERPENTPOTHRBENRRELLRY, ISIRET 270, 8
LIZT e —T7 %y JERBRTHAER D7 4 7V b7 e 2% KfEBEICHEL TWnWD. I
A= RNVRAI—)VDH T AEk%E 7T —7L LT, K+ um~100um F£EDELDKEFEHI
T HTa—T 2y 7RERE, AFM O o F LoR—|Z X DG — FIBEEE) & LLER T L
Too FER, WTHORBTUREAN T a0 —T (I FLA—) [TERE LN, HTRAT
72— 7 CIEHER SRR I I TRIBEL 7223, AFM TIE > F Lo3—0D [T 7
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WAMIS NI FEAE LHRBET 2 2 & 278 LT2[18,19].

WELE T VI K 24 E A O FIBERENC B3 2 0F5E

L11ETRAZ@ Y, MEAILE D TP 5002 28 E S CB'A NI EEIRR O WE
Thbd. ZOXIeMEt e~ 7 1 LYV THRD 5 BIZIIAME L - BRI - i)
T LA Y= Enblx OBIREMNT LT, KAERORBEEE L SR RBIR LY
HEFATRTZENEL DB IRAbR TS, £/, 1.1.3 O%ETIRA X 5 ISk
Hl 2 &R D RBET DB, KEA] (ERAERMA) & BE RO I e 225 (ERE
) BAEL, HBERFICHEE AL RN ERT 5 2 L TREEIRRBIZ 2 0 MR 28 A2 R
TZENHLILTND.

XY ET—vay s T4 T INBEEOAD=ALEATH L Ea—WifsE s LT,
Bamey H 1%, ¥ 7 ¢ LITAOFKEIL % T DK E T IZEENOR A REZIEK
TWOZRD R ZERIGRT HBRTH Y, £, L%, MEL BROFe BiER Gy
BCTHERDHLZ X, Fr T —va VBROHERBEOMIT, Y7 h~xF—DF ¥
BT —va D)l XA 7 AoMERR, EREO WML, KR OREER & x
A LTV 51201.

Z OBREREEROREE L WS BLECIEIT T 272018, AT CIIRE T2
DERT 7 a—F N5, —ox 7 e —7 4% v 7 BRO X 5 ISR & kSR O R s
WEICHEES N DBIG L, b DL — VERBRICK T 2 RBEEB OMELET LD 2 DD
9238 5. Creton D7 /V—FLIUAO LD 7 )V—FXTa—T7 % v 7 =g, £l
BT B — VBRI 282 B 272 > T 5.

WS OREE LIZMERET LTI, 7 a—7 ERERINES LB e 22K 0%
DHEELTEY, TO®%Ta—TRNENTHZ LT, TOMNRIANRKRET 5 &0 IE
ERITITWD., ZOEED LT a—T OEMPED &, HERIDORER L RRE £ TIC
W NVRIAREE L, ZORETHEET 2 & WO ERN/G LN, FEBRFER L EENIZL L —
I b LramRLE [21-25].

I S E— VR CTHELD 7 4 v B VTR EEEOET N EBZRL, v— il
BT DRSS, HERHE A2 SED2 LT, REEEOT—RRU0EDY, H
HANOFIBES DB — L INFER L k72 N F — ST D 2 & &R LT 5[26-30].

MET V&G EMEMICHEREREZ LSHHLTERY, ~7a LB 53 =
ALEHT2ETVELTCHHATOD EEZLND.

F7z, mifEOIXE—VREBRIC X 2 SRR FIE L LT, KAEAIDIS IO B ili#ic
3  FERMEAE TN & b OB AR 2 BB L, ©— L BRBRO MR & £ 35 T
D% GIREHRLE TR, RERELZEH Lz, R, EROBEHMERE LTik-725
ALl LT, HBEERTE COMMERICHE O M A2 2, FEiRERE I
D EM OMBIZ OV THBEEH L Y SNAITRREEZIRD 2 & Z2m Lz, EHDE < FgE
HEED /N S WIGE IR & MR TG ORI/ N & <, BRIEHMEARIC Dy 7o St s
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DR FE L FREOEIZR Y, HEOEM TRIBERE DS K E WEEITIE, A& Al O RS D
ZHERAZ X0 etk B 72 FIBE BT 5 Z L A Y — LIRBR OB E L v R S, FUEiRE 0K
TEEUICKMT S &, REORRERERLTVDH31].

HEIERAT (AIREEFRIER L) 1T X D058

ARRELFEVE e & OWGHA S 7% N — A & U T fifAT FE TIERAE F O RIBFER G L HME R O
ROWMBHZ K AEBISR CH DL Z Enn, WO WD E LW TH o720, EF
Cohesive Zone Model(CZM)IZ L = TH:FE H D FIBFER G2 & fif b+ 25 FIEN — AT 72 > TE
T 5[32-41]. Figure 1212 CZM D=V F—X%ERT. F/z, CZM THFr T — 3
DIESLE — /ViRBRIZ IS 1T D slip-stick HIRZ FAE ST FELE I TV 5[42-45]. —
J5C Varchanis 1%, FiEHFNZZZRNR NS TCBRORELZBRE LA TR EAHEL, )
HRRBIU N SIE 2 BV ET VWV CHRERET LV EZERT 52 LT, F¥bET7—va v
7 4 7 VIV EFBAEEIZ LTAFE 2 35S L T 5[46-48]

N[Pa] 1BISBAIAS
_________ T jj or U‘T&’?‘%

init n

6[’1
BB R DA

Figure 1-12 Cohesive zone model

2181575 (Molecular Dynamics: MD) (2 X 2098 GHEAUELET /L)

K - R - MR EEIEDJR A2 B ] 5 2R FE )5k (MD) T S
NTWLELDRT 2y VT A—=213F, BUETIRIF LA ST N THERTIRETHELN
TERIRAEREZFA L T D 2 &0, Haxoftta b5 —EORFAN THE L BT
HE NI TN D, LInLARR D, FEOKAERNT 1 KOS F OO0 FBIE 10 5
T, TNODNEAESTIREBICH D720, TOFEERMOH SO Z LIFFHEHE - B & I
BERTIERW. Z0kd, TEHOWET —7E5EEE LI-E7/LC, MDIZX DR
FIOHKBEZR & OZFEVFNT 21T 0 BRICIE, HBUEET V& WV TREa 1 OFRF O EMER 22 K7
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O T DR NERL < BT ebil TV

Solar & XML ET LV CHIBHEEZ L S THEEY I = L— a3 &5 LZ DOF
M PE LR, EEEME (RAE RIS L T0.13%) Ha Il 4 mEEL LTS
E BRI IS R & e B T T 2 &0, BRBEE RIS 21251 T, BEEMEND
BEBIEA~ATT 5 2 L AR Lic, ZHUTm 0 RS D R & A8 7 ik AR BB & 7
AL LTORMEIGESS 2 2R L, SOICEBEEZ EIT5E (5.81%), BEEMEN
WFEAERL D Z X0, BB E cEMERE Rl (LA AliE/e 2 L 2R LT2[49]. &
7z, Jin b BHEULET LV EZ O TRE RO EZ kA (T % L, Wil 9, Rk)
IZEZ, BREHEE R OREROREEEZEZ THBEEY I 2 L— 3 V2TV, B8EN
24X D LEEMRICERELRIEL, RN ~—#HEeMiZd o N T 28MRKRS 25
ZEERL, BEBEOEEE RS T5Z L THEAIOWEER ESELZ L ERLE
[50].

Lopez &%, &R ZEE LI 4UG5 E OOy FBV Rt R 21T, 4G5
DPROVEEIL L 0 REREN B, ZEEH O EFIC X0 BHERN R 22 D A5 R 2 157
[51]. [RAR7ZeWF9EE LT, Taige Bk, HAULET VA2 AW CEAREICHES SN EEE
BIEORY ~—x v MU — 78T DIEEEITRT 228G OERE & i & ORE & E
DR AT, TSGR &R EEOME L A OMIEA BBl SN Z 2R LT
[52-53].

Aramoon 5L, TARF UL B AT = ) —L A REOZEE T VB LT T L THE
BLTm, BTHEPEEEEDORISY I 2 b—y g VB HGUEET LV CHEHEBLL, FEBE s
F L —HET 2R L1572 [54].

PR, MEUEET VA HWT, REAE T LOMOEIHCKIET 70 TF—L T 4 T —
-ALFEGOERENEZ DL LT, REAOBEREZZEZ IRV Iab—va v
BTl FER, 74 7 —OBENNSBROTHETRERIGNEZSIERIL, K&K
VRARLVAREZLELT L EMER L. IDIT, T4 7— & A LORAEEOEIME, K
OFTHEROMOIE TN b EEL 52, S5I2, 74 T7— L TLOMEENELRDIETT L
BT 2HMOEEOY I 2 L—a VRN, 740 7—HOR Y ~—8HOBENHET
DL, KROTHFELOI IBEEINT D L R Z1572[55-56). AfEb 7 4 7 —IC kD1
WO R(L A2 HER T 258 Th 5.

Hau 6%, £/ ~v—12% 220 —XTRTHIULET ML DHRY ZF L OEE
WHIZEEN O TN BT D58, 4y T 8HORIINE - B OIRERTFIEIC W TEBRFE R & K<
—HEEDH LT, AV ATV TORMEZAEE L L1Z[57]

BZICHHE BIX, HEEET M X DERR T B F(NP) Tl 7= SR ) ~——F/ =2
VARY y MEEOMREICET HZEE LT, NP &R ~—2N8 WHEEAET5 &, %
B (7 NETOMER) 240, REMAEEHOBEIIREBEEN K E 5 &V ) i



}

ot
K

Y- fiffi

REHTVB]58].

BT TET IV

RO Y, EIEOHHED TR DI 55 T8 1L X 88901, #iEoRE
D ARE ST E MRS LM T & ORSREVEDIIZE /e EN TR TH - 7228, b
eNT T VREEERE R BT VTR LEHE L7-F%E L LT, Anastassiou ©
X, 77 VIVRHEAITRNICEDNE T FAT 7 ) L— T 7 UART X LAILE
AIRET VA, a-Quartz, o-FRLHE 8k (a-Fe03), BLO&E a-7 =7 A b (a-Fe) 72&
DI WA RIS SHTZBEO, WEREHET 2T O Z & OLELZFHmL, b
R ~EFIRRED T 2 B 272> T D, 72, c=o X oh-ho fiA 72 & OMEZE R
HREREDEZLET I EZBEOMET R F—HHEH L TWA[59].

£72Qin B, BIEFNFETNMILD T T T2 ERY T 7 UILEEROR O FHE RS %
FEL, 777 = OREMI DR DIGEOHBEIS OB ERRE L. R 777
O EN T AT A b —AINT 5 L, TAWTRENK SHERES DI LER
L7c. &7z, 777 = OMSFREOGIRBEIZHE VLB LW LB LMNITL
TV 5[60].

BEI R E R DETURKRGXER U T, 77 VARMEANC X 221078 /%
BICEDHEE S 2L —a 2B IRoTW05. HEEFOEENICOWT, RA FoRA
&SRB NS ) DI RAL DO BHRIZ DWW T U T 5 [61].

ZOMT 7V VREERNCIT OB I T D285 1 BEE 3 2498 & L C, Hanson &

X, V=X T4 L7 AOMMERMEZ (LT 572012, 2RV AT LT LA (RY =
AT IWAHEREME 2 AT BT 2 T2 DIC R R DAL F A RO F o kB S b D) ZHES
FIZRTMD ¥R 2 b—v 3 YEITY, TOREEZRHEL 7 ¢ v 2O Sl b Tk % R
ML72[62]. £72, Min X, 7L X T AT 4 AT LA OEET mEAHNEDOTD, MD
V3al—varERWTRIAIRES Y DT T AMOBEEREZHE LZ. IS
KTy VEANCTATT Y 7 MD ZHWTEI-ED HEEZITD, KA L 7 —n
VERNX—DHFREGNRKRENZ EN ol Fin, BET— RIFRY A I ROMSEHIZE
B2 <, BEERIOBERFETHDH Z L &R LTWVDH[63].

77, Lee HIXEAMPARERME ZFHSOTE/NL T 7 2 Si0 LR Y A I FE JEE 300K
ThY, RVAIREIT74 020008 2861, KREMHIBIOEHORE S 2E2725
BICREH S B LR RENTIEEE RN T —=NRELRDLZLZHLNILE
[64].

— ) TEARF B & LA ZREAD) OMAARDERNFERENOETRET, &
BERDIFRAE 10 TRRETHEEOHELZHHTE L2 LD, T2 10 FIFE THIZENH
Z T35,

TEL 14 O =R URHIRIIKR Sy 2RI 5 2 & ¢, MatERImdE s 4 <9\, Yaphary 5
%, =ARF—2 U B REITHE LT N U D AKEEEPMZA LTRGUCE T H MD X = b
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—varEFEmL, REOKEEHITHESDIEFICREREELZ X TWDLZ EEH L
(2 L72[65].

WAGI, BABEMBIEORY (p 7= A7 1 ) (PPS) & BME(LIEMINED T
R VKR & O EMEE 7B )RR L 0 BERAVICHENT L, PPS AR AR A ik
TOMGE LTI T 7T AT — VAR XEWITH L2, PPS 2kt 5 Z L CTHE
HPERED, FEENREC/RD Z L AR LIZ[66]. £7- Stoffels, Tam 53T R S HHIED
FEBRE D TEIF I 2 b—ray (WKELGIRMBE) 2270, 2RI T 7 2H
BB RS 6T DMK RO B A il U, FHHE & ER ORI 17— E iR
DO, WEREICHMHENRH S Z E 2P 5N LTV 5[67,68]. Bahlakeh |%, Hr#iisi+
FEOU R CTEEM SN =R F o LR OEEREZ MD &2 = L—3 a3 L 35 (FE-
SEM, AFM, XPS, FT-IR) 12X > T, RREOEEBENKIEIC EH L, mERETH
BEAEMET LRV &9 fE R 2R L72[69].

£, ZOMOBRRFFET VERWICEE LT, BERLITIARY 7 —KRFx— PC)
ERYAFNALZY Y L— NPMMA)T, 73 FREOIEWVIZ L DHIEEREOENZ I 5T
L7z, PClTas 74 A= a BB ESTHY, 5180 Fh~ELH LT V0T &
5, BlotRV Ik LT —EICEWEAREZRL, fRE L CEmEL R L. —F
T, PMMA ® 2> 73 A —va YEUIFEEIZ L, Wi —E0ERa R Lz, Zhic
£0, WatkkEz R Lz, Z Ok, (RS OUMEITIZE A EHEDRWEN I RERE L
TV 5[70].

Hu I, % OAROHFPIZIBW T Cu RO I N3 2 Si i1 1 BEMEE T
TOHRIFY 2T ML T FEVIRIETIITE S 2 e o 7. REBEFEL, EFIRE
DATA RHIZEN LT EBRRE 0% s LTERILESN, Ty 7Ol S EAROBEE L
TR Dz, S 6ICF v 7 & IR O AV = 3L X — & S22 SR 5
MLT, EERET TV TEREOTEAZREL, MEN T/ A7 —VOBEIZED LS
\CEET L0 ETHIL, HEREEBROE— NESHT S 2 LT, HE, iH, BEOM
foERT 2 LT, FREOMEICBW TERZ /MRS 2 2Rl 2 el S 2 RS 5 2
L ZwREIC LT[71].

Cao BITHEBEFNCT /R ZIRINT HZ LT, #EROBEN EHI 52 Lo T,
BERI OGRS EZ B SE-MD VI ab—a v aER L. fRELT, 7/ RF
DFEEANTRN 2 DDOMK R SNV OBEFEL D SRR 105 RE L R FREMELH D Z
L ERLIZ[72].

WIZ, AT - B TROGTEINFRIAETIE, O ALFEELEE S T —&D
TIX722 D> 72h3, ReaxFF RT U ¥ ¥ IV DIHER ST H[73-75], (LFEAZ T 5 bF
HWZTETVD.

KA DIE, BPEMD V22— g E2AWTEE Y = ) — A iEDO % v T —7
WEIE 2 WA URPIERT 2 4 270\, A - B - HGELBAEUZ R L THERBRER & K<
—EHTHZLERL, L IETEEY = ) —ABHIEDE R BiEZ R L, OF AR
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0.05 £ TThNZE, FEDOHATIISNERT 52 LR ARFTH LB Mb 5 2 & &R
L 72[76,77].

ARSI, MDY 2 b—ya rEHWT, @EmcENTRNF v v T2 FEH L
FETOKFBIEARA T = ) — VAP T Do —F ) E 14 7a~FH vz (XF
VT X)) THRRE N D =R F VRO FROSF R 236 2720, FUli T oo LRI
B, L, BIONBEDORS T 0 7 7 A MIOW TN L72[78].

T, MO TMEFCEER Y T ABBIRE(THIOWT, MD ¥ ab—y g 2R
THEix DB 1D T, Z2HHT 52 LITBENLB I bR TE R, EoFOEMTIE
EHUNATOMLERSH Y, FL OB TIEIERAER & ik L CRE L~ L OREEBE L
TV 5[79-81].

72, MD WO KRFEINE LT, F7 v 75 U NY—2 27 A(TDDS)HIZE W
T, 77 VIVRKEA L REOR S E P~ 2 EAFHR L, A H o M6e
Zm ESE5FEE L TR STV SH[82-84].

IHITH I —ODRIAOHEN & LT, BiRTHE L MD 2B 02 ERH 5.
Riniker |%, #k% 72 {bBW OWEALF-HIPEE ORI 2 T3 5 72 o0 Ot -8 O FIEIT i
NESITWDR, DTENFHENSHEOND T — X ZF A Lio#sE €7 iz on
T, ATy Vo RF—psy, BERERR, WIS T 7 & A AR RS2 & ORFED
AN HREFE ST MDFP EMEEND 7 4 o =70 b &R L, S OB O%
BB AT 2 LX—72 E 2% L, FEP,COSMO-RS {572 & OWVERHER T4 L ik L ClR%
MENLL EORER 21TV 5 [85].

Deringer 5%, #IK « 7ENLVT 7 ARFEOR VI 2 b—a kL LT, #EreE
~— 2 ® GAP(Gaussian approximation potential) & V> 9 €7 /L &A% L, I+ meV /R T
OFPAICH D =R F—%2 FRIFHEE Uiz, sp3 HLESC ) o 7 ik e ORI 2k d Fr i
DEEIZHBL SN TEY, RAZRAVX—IXGAPIZ L > THo NI, 2D
GAP E7 /U, DFT XV bHHEWICFHEIEEITE VDS, el DRRBRIR T 2 v L &
DITEV, WO EEOEETMICH D720, GAP ET VL, TEAT 7 AMEE ZDH
HEETy, EMRRKEERA Y I 21—y arOb0RERY— L ThbHEEZLND
[86].

ARG, =)y VR ERFORFREEZR TR 7 0 o T—7 ) o MR
LC, JREFHORE CHRFMNZEZETIT 5, sV a2 7 AT 2 E
TTMER L2, ZOFTIVTIE, 300 & 1650 K O OIREFKICBWT, PR
K2 S DFIFHIZ KT L TR 2% 8L F Tdh - 72[87].

BB ERY =F L (HDPE) DOFPERD /T Y FIZDOWT, AFM OF ) A H1 =
T~y B 7= RTHET D E, F¥IE 1 GPa 1223, JEMEIC X - Tk 4GPa %
TREL DI ENAMOLAT W, £ 2 THA, £&H, FIESE, AFM OB v F L /3—
YT 2 SR EMIRA Y =F L2 (PE) ETVEMEEL, 5FE1)% (MD) k% H
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W HEiEE) 4 d5 Z 72V, HDPE O AiMEE, HEAREE, J JOMARHEDBIGR 2 ot
L7z, ZOFEE, MD ZHWWT AFM & [ UA— & —O RN G 50, J)-ZER g%
W ENTIE C PE ME IC B9 2 R RS2 R 2 L AR L7, 2 OFFEIE, AFM OFff
FEb—HLTWDLZ e RSN, ThiE, BEAAIE ICBIE T 550 T2 B OE A,
FEEOREL DT 7 A B = DNV A 52 5 2 L &R LTV AH[88].

B153E (BEEINLEIEE | Density Functional Theory) 12 X A%

77 VVRKERTHER SNADICR LT, BFRHAE (EICDFTHHE) Buge S
NOGEE, RO FEGOMRILSC, EREMA B ORI 2L FEOGREE OPRR, B Al
EBOE RO S T OFEM LRS- G IORE R ETHON LTV,

FIEOIE, T =0 L/ R X VBRI O BEAER & Bt HIC L0
Fri, Mi#EOBEENBHIIKE MBAICHKTHZ L2 LM L. RIFRTIE, KHE
EEICESEHARET ANLEONIEENNERTHONDEEMRE L RETFEL
RN EERLTWD. £z, MkeHFZEE LT, MEADIE, BTV =7 AFKmE =R
FUBNEDEEA N = XL EMHAT 5720 DFT VTR L7z, =R RFUiEoe K
BXVENBIET VI =0 AOERE EMHAEER L TKER-EGEERL, ZhngEgE0E
721l UCRERET 2 Z & 3B 53T L72[89,90].

OB, KRG TICE T2 B &Rl E =R X UBARE OBE D A J1 = X 5% DFT
FHRICE S THE L. ZARXUBIEO 777 A e, WESNIZKSTOHFEF CTa
JUAITA b FrX Ll (001) REDET LT, KyFRmRLF—KN
NERKBIETESESZE2RLE. ZHICE VKD FOREEZEL, B U 16
DR X AR OFIBERFI K FERE G BB E 5.2 T D ATREMEN m W & il 72

F7-, Balaidi 5%, ¥EFTHWDOND 2HEA B TFORE LAy T A—a vk
DFT Gt CHER L, FEEETHRIMIOLRIEBGHN D FEBRAYR AR bV EEHE A
N7 IANEL T HZEEMGR L. ZHICE D, FADKD AT hLTLIERRE
DHEBNDABRICR D B2 B R D, £, fkisee LT, 727 Vg7 F V% DFT &t
BT 7 VNEET FNGr T OFME AN, FROBTRIET 0T —2 & I~ LT
BY, s-cis PR GLE LI Z &R L72[91].

Ostrowski H 1%, 7/ a— L2 kD7 7 UAEED T AT WALOALFSIZ DWW T DFT T
FEAITY, EBRAER L BON—EEE. o LEMNCHEFICEERKNT, a—F 4
7, HEA, =7 v e, M\, BEECERSh AR Y v — 2 WET D0 0KERY T
TJIVNTE N g G DIeDDE)~—ThbDT 7V L — N NIORNDHZ ERLE
[92].
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1.2 FEERIBEE S OFIIZ 31T D Btk &

1.1.6 TH T E DO REAHBEER L D A 7 = X LEAOHSEICONWTIRRTE /. ZNET
DIFFETIE, KEAOEBEBRE L V) bOIX, WBEAZNWAK OSvr) ORES) (M
B, BT ORBE, BREHEGEERE LTRSS FNOREE OB &, Mifrxig
Th HWAERE KB OREET) &R & A RRERR - & 128 < ), b LI
REHHETRLXF—0D7E) O2OOHEBAZEENEEE L, MAREmIcxd i &
LTI T — 7 DHEE RO ANEZR E ORI G S &5 L WO B FIEN E BT
W5, R, U TIEFERRR FEM 72 & OREMT FIEZ MWD 2 & T, FroiEAIC
VEERENEER, REOMEET), FHEEST 209 - OF AT RN X —72 ELZRIITRD 5
TENHRIZR S TETEY, MNERMEZR OB AZBE LRI TEARENEST
ETWniHEEBEZILND.

Fio, —EORBRIOBEROLA, LEREERENGE LN TN NE S nixeE
ERIOREK & BTG O ST R L OFEAETRESRE D, LEWEENFONDINE D »
MIRED. ZO, BUIERREERNL, ¥ I 3x— 3 VI K DA <08
ORI DN RIS T 2 & 2 BEEICHER, BUE, 446, RISHIEO
MEDHFLTHDLEZZLND.

— 77T, KiAERIORIGHIxIT DA T O FERECHIEE & W D BlGUE, BEEAI L T
X5 NZIRBI T, WICEEHT TV 2B ARMETHY, RS LJTAmIETTRE
S WEBONLENEALT D Z LSRR ORI 9 5. L LARS, P
L LTHAEADORIRF DIk 20 FE Ty I 2 b—ra D ORIEZ <1ER<, )
T T LoV T ORIBEOHET OGS & 5D 2 & THEAE A O RIBEEB) O FEM 70 28 T
OWTIHIH ANV VORBIRTH S, O LI RIRWICH DB & LT, KiEH O Rk
ZETIZLI3ETHBRANET 4 Y T REENEE WO RKIFH D~ 7 1 L)L DR
EBRDRET 5 Z &0[6], KBEANTSTEE T TOES T THLI LD, FEMEIOR
FIRFAR UL LD R r— 2 D, LER > THTFHOESHEL R DIEE, FEFEH
(AP ERZVIRAE L 72 D DIT KB 10T 2 F THEAET 5 2 LITHbET v
THHEMTIT RN DRI TV S[93].

LU ORI RS B O R TN FER ICHEECTH 2 FK & LTI b TN DA
[94], ZOMOFEE LT, HEAPHEEIZEE L, HHEICKAES O HiEE &5 (Figure 1-
13). X DLICEEOMANRY) WER) TN TREHIEZH L TNDN, KEHlOZE)
EHTYal—ya TRV BN D B2 oOBBIZE Y, KEEAI O
R L5720 CREORBER R ORMEE THT 5 2 LB HEETH 5.
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PUFIZHE A O A A — Ui % Figure 1-13 127, 77, EEOS T8 & 22EH0 5
705 KO I A FFOREE AT, A (Substrate) |2 FIHR S 41 DL & 975 R (Adherend) (2 44
R (FEE) SHDENLARAET D, £ L CHIBERH I I IR S 7oL B L L,
O FEDFER T > TRIBEAEIT L TV 2825, w7 nLLTE, BEAEDY
B CHBHRDOMIES L L UTHIRT 5 Z LR AIRETH DD, T8N )FHEICBIT 221
VIalb—va U TIE AR ARKOMER O FEHPBIIFTRETHY, ~ 7LD k)
IRP =TI <, AR — « ANEfE R Z20REE TRIBEREN ST L, o2 BLRIFTRE T H
5.

AFFETILZ O X DAY —TER R FIFEEENC I 1T S 2 53 D28 288 L,
fEMT S5 Z & T, TEROEFAROHBEET L IR D, BRI LA AR Mo
VHIBED A T = XL ZHALMNZTEDL D EEZEZTWND.

PFE 1 DFEHO
/\%ﬁ 2
ST 3 ~ —2EiEH)
7 FiH 4
SFHES
PDFEH6
BFEHT
7FEH 8
7FiH 10

/\/\(\\\\/

Figure 1-13 Structure image of pressure-sensitive adhesives

1.3 ARFCo HPY & fERk

YUk, 8 1HEE AW RR A0 87 BT DA R OHBEERENL, o8P
MR OFENOBRETEZ s T HBEZHIH L TWRWE S b %4 H 2508, Akt
GORERR T 2 1 & REERIDERK T 2 7[R L2 B2 O 5| IR EAEH THREA L T 20k
e (GLEREA LS DOKEREE S van der Walls /)72 EOSI I EER 2 &) 206, $5EHA 72
HIBEBI R 2 ICBIEE - T T D Z L THRONDERLPH D EBZ XL DND.

ZIT, ETHERSTLETENLT 7 A SO, DFE TOREAIRIESR, BEEPLEIE A
(Density Functional Theory : DFT)\Z & 2 3HA CHL il O I @ < 124G L <R,
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ZORERE MD ORT vy W8T A =5 L EERT 5.

WIZZDMD XT7 A= %FH LT, C-CHEAEITEDBUROMEE Z FF kAR 1%
TMEL, EEOHER TIHIFIENETHHABHEE LRV AT, IHIZVIal—vs
N XD TITE e R\ A —MA7E o T B RICKF LT A2 RRIT A5 2 & C, L5
FAMEIE ST 72555 & B S A O T EL T 7 A SiO, Z#HA SH, HEfL I —
9 EB IR, EEIRBIZH DR HEET 2 BEOZEEIZ OV TRFRmBY e FIBED A T
S ALERIEE - RIS 5 2 & T, RPN E e kX —, FIBES ) DR KER ERED
LA D =X LTRITHDEHLNICL, R CREBHEN DL S R Br 525
DICONWTHIT T 5 Z LA ARMEOBEN ET 5. 2O LT, EEOMEEREHIR L THr
TR EGEWEEZTND.

ATEEMZERT H 2 LT, ERARTET NV ETRRD, a0 THOEE) (XA h=
AL) EHEFGHAET VL ARG SETMEORBE () 7 AP MEEREL 2y, ER
ERORFET R & VD TEMICHEREREZG L7210 T, B TR OGHEIEMRITE T2
5, V7 N Z =Bk 2 B R T VARE LN EB 2 T
5.

UEDOHMICH->T, KX CIAELELR 6 ETHBRIN TS, KEE 1 =I3fF
XELT, KER KET—7) OFE - ik - BAREIEOHI & #E A & O R %2R
RI=DG, FAEROSEE, FIEERGOBEOHFIEOME LT 5.

F2ETIE, AR CTHWDRMETEE LT, &y 8 )50k & s BRI B+
LM AZHNT S,

BIETIEDFTHENH VY av U= ORRETH LT E/LT 7 A Si0 &, KAl
ZRERKT DR & OICE < van der Waals ) #H5% L, DFT 3HEDORER A BB T X 5 IER
BHANERNT A =2 2RO 5.

%4 BT, 52 FECIERK L7z van der Waals /1 & FFHL L72ART o ¥ L/RT A — 2 % ff
LT, MERLEREHSEZHESTENLT 7 A S0 L AEASET, #1211 — 3
YEATO. Fio, OFETHEAIS SiO, G T D BRO AR KA EZ MR 5.

BSETIE, MUSHE2ETHERLIERT oy VR8T 2A—2 2 LT, #Hilzlhis
ROy L AEHEELE R ST ET VEBEL, HEE I —a U ET, R
) DI RAERLFI B = 1 /L 2 — L REAI D73 T8 - ZAERE & OBIRZER N, ZD AT =
ALIZDONWTiwm L 5.

WZICE 6 ETRIKDE LD EALDOBEIZONTIHRRD.
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5 2 B OARWIIE T DR FE

2.1 By -8 /15715 (Classical Molecular Dynamics)

2.1.1 7BV OF AR EL [95-97]

LY 318 ) 1% (Molecular Dynamics : MD)W 5 22O #K THERL S VD017 (JR
T A7) 121 DIk L, Newton OIEEI TR AT, RO 28
2 FETH L. —BNCSEROGS, SRR EEITICH Z LT TEhne
L, Flo, TRTOMNGR T ORFIAN 2R T 57280, a0 Ea—XIC X 28EHEE
1752 &AL LTWVD.
HWMZNZERIELE > TEE) LTV 2 N ORL 05 72 % 5% O E#) R RIE
m, ddrtft) = F,(t) (i=12-,N) (1)
TRIND. TZTri=(x,v1,21) & m [TENEIRLS 1 OLENZ FLVEEET, Fi(t) i
BT 1 DMORLF o= TH hEH LT,
Ki(a) 2 BRI TIUSEE ORZ TORRLFDOEECNE 2155 2 ENATREE A, Eikoia
DIEMTRICARIT 2 Z LRI E A ETE 7200, Biafiih (GEmERiE) 2Hvws. BERD
WIEALE ri (t) 205 t OB T4 7 — BT 5.

2
r (t+A) =1t + (‘“'“)) At +2 (d ;;gt)) A2+ (2)

Ab) T ACLAREZ AL L, 3 dri(t)/dt Z vi(t) & & L, H(a)2> 5 d?ri(t)/dt* = Fi(t)/m;
ELTRAT S E,

rﬂt+A0::na)+vxﬂAr+%§Aﬂ 3)

k@é.ﬁ%ﬂﬁmj:%é%fm% HEB OB L0+ L 2MERH Y, m%%
FOEEZ IEMICKRTI2OIIT A = 0 BRENNLEL D, —HTEaFE2ahaEy
IBTDELD ﬁ%%%#% iAtﬁoyﬂo&&fmﬁﬁJ@fﬁﬁ%ﬁo_&ﬂ%w.
()P /1 Fi(t)iE

ov v av

F, = —ViV(l‘p r2;r3:""rN) = (_E _a_yl _5) = (F B yr E) )



2 B ORBFZECHW D HETIE 33

i

MOLFHETED. Vryr, )R 7T Uy L x VX —%2 K LTS,

BN IFETHERE T 5 2 LN RRAREEL AT 56, REETOIYEE
ALTDHE, ZOWEE AITRT ORRERRLFOAE & EE O B
A(ri(t),r2(t), * +rn(t) , vi(t),va(t), * -, vn(t) TE I 4L D.

(A)e = —— [/ A(t)dt )

SFEIFEICRT DR ETFIE

DTENFEY I 2 b—ya F 2.0 THRAREENFEHEZ FOICRO X 9 2 FIETH)
HIRBBOREFHEF, BREHGTWD.
FIRF- ORIRAE (FRAE - ) ZAER LEET 5.
BRGM (SR OGS xy,z TR OEMBERFM e L) 2RET 5.
AL TV HEFHART Y () (RS L TRFEICE < DEFHHET 2.
B« ENRERDOT o TS Ui EE B 229 .
2.1.1 Tl 7- el S vz s R Ay, WA - SR A T At R O
CHEARET .
6. 3IMLSOFIEERTE LI-F A LAT v T ETRETS.

w» ok wDd e

2,12 ST (B F) RT3y v L —0ORHE 971

BT RT v LV OREIRIT S T 71 F(Molecular Mechanics)iZd 2. Z iULIZEZEH 2N
SEUTHHAET D8k 2 03 AT D AN =07 A (IREEWERE) 2BETHDICEZ
bivlz. D%, ERLEMEZ T TR, B0 FRkHIgR L I EE2 2L, &£
D XD A E IR T INE WD ITITEICHR L T o7, 2 221 TR0 18
FIETHD. AN TFRBIOERTORT vy VI TO LS R EHT 5.
L JEEREEITOIM Ly (R EOBR 2 5 BRCIiE, BB I L ImEIC
RETDH I ENZW)

2. [A—FCHREAREBIZL > THRL & LTH D

3LNEEAEDHF - Mo FIT O FRRT v U, fBERT L 21K,
BERT v GR), ZHART Ty v (44K), mIMART v b (44K)
THEEL S AL, B0 FRITEH S HAEERT 2 KRT v v (%< OEA Lennard-
Jones 1) THRELT 5.

LU FIZ o FARE G O— 7244 5.

- G ART v %L (Bond potential), fEEARNT 2 2 ¢ /L (Angle potential)

TaRT vy ME 2 DD ROKAREICL D DT, — R EEEED 5%
ICHBIS HFFIRE TR END. AERT vy VI3 DD 2 DOHERE T



552 2 ORHISE TRV S HEFIE 34

RN TWAMOAEIZHE L RES - Th 5.

Figure 2-1 Bond and angle potential

A RT3 Ju(Torsion potential), M AT 2 2 ¥ /L (Improper torsion potential)

)ﬁju

(@ (b)

Figure 2-2 (a) Torsion potential and (b) Improper torsion potential
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213 £ A - ;0 TRAT T x b

(1) AMBER (Assisted Model Building with Energy Refinement) [98,99]

« B Y 73 =T K% Cornell, Weiner D M BAFE

R, X UNRTENEE LR T, FBEO I L IO EEFRBET L1
TGN TG A= ET L THY, ZHONRT A=y b &R

c NTA=ZOHEHBRENA—T

* GAFF (general AMBER force field) —f%f97257 712 AMBER /135 & 4Lk L 72
NI A=FEy MR REENTND.

Broar = Y Ko(r—reg)*+ D> Ko(0 — 0eq)*+

bonds angles

Vi ij (hE};
Z 7[14—(‘0‘3 I?()—" +Z[H—}2— GH” (6)

torsions <]

(2) DREIDING [100]
< RN E UL THE/RT A—Z I3HANCHE > THEBIIIZIRET 5
cHEAEROBEIXE WS, JE5E - FRERES

1 1
Eiotal = §k’e(R — Rg)* + iKI.]K(QIJK —0y)?

1
+5 Vi {1 —cosnyre (¢ — b0} +AR2 - R (D

(3) OPLS (Optimized Potentials for Liquid Simulations) [101,102]
« A = — /LK William.L.Jorgensen 7> Bf &
* AMBER /155 % B\ i LIERE B AR T v VI R 2N A T
- JRFFESHIA L AEIS TN D
« OPLS-AA(all atom), UA (united atom)?> 2 F&E¥E A {FEAE
* L-OPLS &\ ) RHRALKFE~DOEMN 2 BICH B L2t 5 %

Eiotal = Z Ko (r—req)? + Z Ko(0 — 0e0)*+

bonds angles

Z {g[l + cos(oi + f1i)] + %[1 +cos(20i + f1i)] + %[1 cos(3i + fu‘)]}

i,torsion

2

1<

12 6

+4(U Syl f
qz% Cijl—33 — ~% /| Jii (8)
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(4) COMPASS (Condesed-phase Optimized Molecular Potentials for Atomistic Simulation
Studies) [103]
* Molecular Simulations Inc.{Z 33\ C H. Sun (2 X > TBA%
- BENARIC BT DAk 2 2y FIZHONW TR T A =2 1E
* Material Studio (DASSAULT SYSTEMS) CHIH &I TWAKRT ¥ v b

Erotar = » _[k2(b — bo)* + kg (b — bo)* + ka(b — bo)*] +

b
> k20— 00)* + k3(0 — 60) + k(6 — 60)*]
0
Z[lcl(l —cos @) + k(1 — cos2¢) + k3(1 — cos 3¢)]+
@
D kalx —x0)* + Y k(b —bo) (' —bp) + > k(b —bo) (0 — o)+
b,b’ b,6
D (6 — 00)[k1 cos ¢ + ko cos 2¢ + kg cos 3] + Y k(6" — 05)(6 — bo)+
0,0 0.0
0\ 0\
Z k(0 — 60)(# — 6o) cos ¢ + Z { 4% 4 €ij |2 (#) -3 (4) ] } 9
0.0",¢ i | T Tij Tij ©)

(5) DFF (Direct Force Field)

Acon fE725BH%E L7= 7135 (TEAM Family : #1857, GREDF, A4 KK, 47
A FHDORT v T A—H) MO RT o v R T A —=Z b &GO T3 T A
— B O, FHBEIE c WETFEE R T UV Y VOB R G — L« VAT A
DRFRTH BH.
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(6) ReaxFF [74-75]

« RV R=TINIE KT van Duin BEFRIZ Lo TH%
s SOSHGRT v

« RO FILF — Egysem

Esystem :Ebond + Eover + Eang]e + Etors + EVdWaals + ECoulomb + ESpeciﬁc (10)

Ebond = ﬁ'fj: [ Eangle 3 {Z’K = Etors 4 {Z’KIE, EVdWaa]s van der Waals IE,
Ecouomb 7 — 1 Y IH, Eover N2 NA—5—IH

Especific loan-pair, /K& 5, conjugation 78 ERFERLZN R 2 KT 720D D
TR TN DD,

2.2 BENEBIED a—2 « % A HFFE [104-106]

AAFFETITE 3 TITIBWTC, HEEINLBIRI R (Density Functional Theory : DFT)IZ L 5 F
WEFIF L, HERZERT2HTET7TELT 7 X Si0, ORI HEFHEL, 578
ZTHWDORT Uy R8T A= EPRE LTS, LLUFICEENBESER R O E Iz oW
TR 5.

BEPBEEGET Y 2 VT o o T — OB TR EZ KL TV D .%W:Wﬁb&w(ﬁ
FAREE) OvalvT g =R EEONAINV =T (RFHEACR) |
HY = E¥

Natom hz Nejec Netec Natom
H=-— —A(4) - Z —A - Z Z
- 2M, @ - @ - |7‘z _RA
Nelec Nelec Natom Natom 7.7
P L an
i=1 j>i |rl lRA ~ Rsl

LREND., ZZTrIXETOEEY, RIIFATEOMEEAEFT. LXK LT Bomn-
Oppenheimer ¥T{EL (BrETEl) % W CTIRFZ OBEENI F L CHaE &3/ S VWV 13
RRHZEFIREICRD EWOIREEZRZ R &, NIV =T VI TO XS IZET L HF
BOEMDBETREE 72 5.
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i

W(r, R) =W (r, R)X™(R) (12)

L7y o THRFBEALRIZB T 2EFRONIV =T %

Nelec Netec Natom Nelec Nelec

Zz_A“)‘Z erl—RA-l_ZZh— (13)

LD, JRFICKRT D EF ORI A U ERE DA LRI E T 52 & T
N QPR ZN 2. 2O XD RECEMORUIITII TR S, AL —F —{TH LI
s, ZOAL—F2—{THENINV =T VIHEHTH5Z LT, UFO/N—hKU—+ 7
+ v 7 FREA(ZER] - AV UHLEICE T S HF TP EEH IS

1 Z p(r)
—ZA- dr' — ug| 7 = £99°
|: 2 . |,r _ RAl |_r_ _ ,r_,l r HF | P & Pi (7") (14)

TR [ ] OF 4HOuZIFARME VX — LT, HHERTITAE TR VWETH
L. ZHEAT Y OPMFEIC LV RICAE DAY U 2 - BTN D, Lo R
MHAELDTRLE—EDHETH 5.

LU s, —fRE7ZR— R — -« 74> 7 5, EFHEMREZE AT RN

,ﬁéizw%~@m%ﬁmﬁkéﬁﬁmﬁ@ﬁ5:kﬁf%@m.#ﬁ?,%ﬁm
B?Jiﬁ(fj%%ﬁ&i20®$~:n‘/f\“/va“' a—VOEHEE S LIZEFHBEEZI ANTBEOS
WEHREAHRETH Y, S HIC LEE MR Z I Y AL TV HF R L RIREE O
AR XANPEONLIRAELEDL LN TE.

F1ER  (REERED) AMERT v VITROEFHEETHRESND
FB2TH : HOLWHETEEIZONT, FIZT RN =B HBENKRI T
LFiEE A & 12, Kohn-Sham V5 & FETN A M AAEH D72 WSRO EF OEB)— R /L¥ —
&, RO H X =LA, ZEHAET R F—L NI HHICE O TAEHEL T
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W5, ROETRILX—|ZL
E[o] =T[o ]+Veel 0 [+Vie[ 0]
=Ty 0 T+ Vad 0 I 0 [+Exd 0] (1)
ZZT  Ex[oHT[o]Tlo )+ Vel o]0 ])
T[p]: B ORBIHET RN X — & ETeET = R L X —
Ty 0] : BFEOMEERDRNFROEE) = 1L ¥ —(Slater 175 THR)
Vne[p]: B -EFRIO7 —a AAREAEA (i)
Velp]: BEFORBHEBET XN X —2ELE BT RK/LX—
Jo]: BF-EFHEZ—w AAHAEER (L)
L7eRoT, a—r « Uy AFERRILLTFOERE 2D

dr' —uxc| o =& ¢; (1) (16)

Il Za [ PG

_A_ -
2 o |[r — R,| |[r —77|

0] 2 DA T o LRI T E(LDANC & % — BT IR — AL AR,
(GGA) 2 L8 O MR & HIETE & L CANZ 7= BSOS B STV a8, BI7E Tl 4
RAHHMART v v ADBIR SN TN S. i (L) TR T, BESIREEIC
R U Ty BB D RIS B B B OB AT A DO B (BILYP 72 &)
PR SITH Y, AT L5 TIE, I CRRI L SO )%
A B B T LR BTN,
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B3 REEA-SIOBIRT v v L DVERK

3.1 fEE

KA SCTHFFER G & LT DT 7 VL REGEANT, fiEMEZ R ESE 508N aE A b
LR MBI ENBER S DRREREEE R o TD. F, 11 ETHlRAE KD ICERE
OHBEENEGL, a2 - B OGN ATRE L 72 5. Figure 1-2 TR L7zkEX
BT 7 VNI AT AMBHIENENRIR D Ty Z2Fi->TEHY, MEOMAEDETT,O
BN LLEIRS CTH D, £ B O X ) RBREEZMINEE 5 2 & THRENTHK AT
REIC72 D 2 &0, = AT /UL LTaEE ORI RISES L < i3m0 mERER (B R
2R VHEOH)RESRE (N) L) 2T 252 & Tix 2Rt a5 2 LT
5. T LTAETHRARTEZFHFERENIIZORREBLSEDLZ LT, SHICHAEDOR
WEREFNATRE L 72 5.

AWFFETIIEEREZ T T T 7 A Si02 & LTWDA, Ak -ERRGE TR TR &
NDREFET — 71X EE R & BT 5720, 77 U LREEER IR A EE TS
T L TR IR E RIS TE D LW FLERH D, L LN SRERI7R & oy 1%
D FRT % /VITCH, 0 EARGFTHEMESNDEFE2FLE LTERT v LY
IFEHINTNDD, B - BRADIRFLDORT T VDONRY =9 D7,
LHAAAHE - BRI ORT oy AREEREY b H LD, ERAVWTE &S T
RART X VEIER LSO, SRIREGET LT ELT 7 R Si0, LKAEROMAEIERIZD
WCHEEPLEEGETA (DFT) Z2HWCTRT vy VEERTH 2 & & Lz

32 PR T v VOVER

3.2.1 fEMTET L DORES

Fram Clk 72180, RETIEAE BT 2J81(C,H,0) &, HEKTHLHV ) A
U N\DOREKEEIRDTENT 7 A SI02 HHERT D IRT(SL, 0V B R HET NV EREG L,
BEREPEBOFDiEEZRB 2o 7-. LLTIZ, EBEICDFTHEZB IR o72ET VO
% « YA X% Fig.3-1(a), (b), (c)PA FITRT.

PR Z AT 5 43 1-121% 0Si0: fdml2 31T 5 [001] 1, [100] D 2 FEEEZ V-,
[001] W DORERHOEFIIIKFZLMIMLT, ¥ TV 7R REMELTWS. 2
I% Figure 3-1@IZFHE L TRV, ZOROREAZFIZIATFALT 7V L—FMA)THS.
ZDIED, T 7 VNABAARSTZT LT 7 U L— MNEA)ZHOICDFT R A B 272 o7z,
T NDFFEE A X1E, 288 5+, 19.95X1728X60.0[A1TH 5. 7=, TOMIZH
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TELT 7 A Si0x(288 JFF, 19.95X17.28 X60.0[ A]) & 47 400 5 FDREER 4y 1 584 S
HIIRAED DFT #5652 72 > TU A (Figure 3-1(c) ). HHESY D 113313 GAFF(general
Amber force field)[97,98]% ffE FH L CTHERL L7=. Table.l I2Z DET /LT L TV 5 R 7-fl
DR A RT. o ET /VOMERRIZIZ J-OCTA6.1 ZfH L 7-[108].

(a) O with H on top of aSiO, —MA

(b) Si on top of aSi0, —MA

Amorpliots SiO;

(c) AAip-amorphous-SiO;

Figure 3-1 Calculation models for DFT
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Table 1 Atom notation for GAFF.

Atom type Atomistic orbital, Bond state

c3 sp3 carbon

C sp2 carbon in C=0, C=

0s sp3 oxygen in ether and ester

0 sp2 oxygen in C=0, COO-

oh sp3 oxygen in alcohols

hc H attached to aliphatic carbon with no electron-withdrawing substituents
hl H attached to aliphatic carbon with one electron-withdrawing substituents
ho H in alcohols and acids

Si Si in SiO2

O O in SiO;

H H added to O in SiO»

3.2.2 DFT #5414k

DFT #HHICITREREMEZFEA LTS Z E0nd, BB REE RO
BAARET, A T CHEEREE A BT 7 van der Waals /7 b 5 A[HE72 SIESTA % i [
LTCVW5A[111]. DFT 35 TIlIsc#iid4d KBM (vdW % A 7)), FEEREO % A 713 DZP
& L, Energy shift GEJERIE DT v A4 7 FEREICAHY) (X 20meV, Mesh cutoff (52ZE[H]IZ
BIFDH7 YU v RiE) 1X300Ry &iRE L7z, KA ZMT 251D aSiO ff %9 2 Bl
BIE, xy FHNEFNEIRE RS BAL 2 SIS R L F— D E G SR A A 5~6 Sl
L, =0 EICHER T OELEZEE L7z, Table2 |2 DFT fHHEICHW-ET LO—&
Y. B, z FIZHOWTE, #ERSHEAORK G R LF =0+ 012725
B C DFT OFHREZRIEIB 27> T\ 5. x,yaxis DEEDS 5 T z axis DEAEN 20 DE
TIUE 5X20 T100 HDOET VEER L THEL TS, Fiz, ¥EAID 1 ORS A E %
B2 T-BEOFEIE, MG T b =RV F =RV R A > Maxh LT x #lE v 2 10°
TEICEEE STV A, z @i M) L CIERERO BRI SiO, KI5 7157 7 03558 L 7e
WESIZH L THA OFm S THEZIT-> TN 5.
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Table 2 DFT model type
Adhesive X,y y/ Number of
Type of aSiO2 Remarks
molecule  axis axis samples

36

36

10

Minimize energy point

Minimize energy point,
per 10 degrees

AA -rotation

Minimize energy point



B3 kEEA-SIO2 AT v v v LV DIER 44

323 N\TA=BT 4T 4T

EE T 4T 4 v 79 B IERE D Lennard-Jones 7 van der Walls /] DBA%L, fEdmiED
SRS 7 T HRREIC BT ART v VDT 4 T 4 U REO B, KIKIHE9 T, 2|5
IH 6 =D Lennard-Jones 2 HNWNTT7 4 v T 4 7 LT 5.

O O

WRIRA=BT 4T 4 T HBIRIEETIE, 60040 O Si0, & A1 ONLE IR
B2 2 R OFHERER 2 Wi L, MD@UTT/V¥W@A7XHWE¥%ﬁ%%%?G
LXK —%RT HEBHET L L0 ICEEl Lz, &E{boFEE LTE, HIHNIC
KRighcid b 15 CTdh 5 Simulated Anneal LA A L, D%, Rt&kiElt FIETH D
Elder-Mead 5% AV 7z,

DFT O ERERERT VXY NG A =2 5T 4T 4 7 LIk ORERO—F %

F. Figure 3-2 1% aSiO, D[001] [ LIZAF AT 7 U L— My 1% EE L CHLE 22 27208
5, fEETFALF—%T oy FLIEMEETHS. @D DFT THE LT Si0) & Hiy
FOZFILF—2FLTED, XOHED, @OFRLZEH TS L 5 ITHKE(L S van der
Walls R7 > v /LN T A= ZHNWTMD R L7CRER AR LTS, £ LT, Table3
2 ERETFIETRD I Si0r AT DT (RIS L7 H 25 T) & RiaE Al ARk 4
BIFRTF L DIFECRT v V3T A —F %,

SEEONTZRT Y VR T A =2 DFRPEOFHE & LT, Si02(288 1) & A&7

5F%& BA4AG T & AAl 31 ERES L1201 % 4 53 1(F 400 J)TERC L, SiOx <o T
EFNT 7 ASIO EHEGIETR 21 ET VAR L. ZHDET VA DFT & MD Caf
B, fAT R X—% ik L2 fE R % Figure 3-3 IR, WA 135K 20%LAN O#iH T
—HLTWb

Si0; & EAEFNAB < FNTHONWT, EERIZT EAL T 7 X Si0; & MERI DS T 2454 L=
BRI S O < 112D T, Si0; DR EAEE A DR D FREED 4A LINICH 5 J1-%f %
TRTHEZ LT, HxDIFxtoTE, TOMTEZFHR L. Tabled [ZREMH X

(RMS) SA D7 ENT 7 A SiO; GRS T2 A SRR AT . 2D Table 4
WZIXORFxto4RTE, @A LN O EBEZ & 2)R7-xf 0%, @1 82472 0 O - %H 8
< ezoffn, @F L TRFRIOVEEEREZ R LTS, 14720 OJFE5HIE < )
MREWIEICERTH 5725, GEWER LIZIER-G /ST A —4 Table3 & Hlgd 5 &, Table
4 DFERIZIEFREB DT RV F—TH ¢ KXV O-c, 0-s0, 0-0 DJFEF5f A ELICE TRBY, 7
FILT 7 A SO, ERERE A SEIAERE L T RZY LB OND.
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L
0 7
>
°
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G
displacement / A
Figure 3-2 DFT vs fitted potential for methyl acrylate
-3
e
&
8 2
>
2
< /
=
-13 >
* e
L 2
-18
-18 -13 -8 -3
DFT/eV
Figure 3-3 Comparison to DFT vs MD energy
Table 3 Nonbonding potential parameters between SiO; and atoms of acrylic adhesive.
Atom Atom Atom
pair c[A] £ [eV] pair c[A] g [eV] pair c[A] £ [eV]
Si-c3 3.79 1.98 O-c3 3.29 0.90 HO-c3 3.17 0.03
Si-¢ 3.51 1.48 O-c 3.21 2.50 HO-c 3.10 0.05
Si-so 3.35 0.67 0O-s0 2.94 2.50 HO-so 2.80 0.37
Si-ho 2.98 0.26 O-ho 2.50 0.38 HO-h1 2.47 0.24
Si-h1 2.54 0.25 O-h1 2.83 0.33 HO-oh 2.78 0.12
Si-oh 3.51 0.92 O-oh 3.03 0.90 HO-hc 2.47 0.27
Si-he 2.54 0.37 O-hc 2.83 0.50 HO-o 2.78 0.28
Si-o 3.51 0.35 0-0 3.03 2.12
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Table 4 Nonbonding force of adhesives’ atoms and amorphous SiO».

Aumpair Namberataom - FOTILIOT Sl e

[eV/A] [eV/A] [A]
O-c 384 9.27E-3 3.56E+0 3.68
0-os 322 8.62E-3 2.80E+0 3.49
0-o0 624 5.05E-3 3.15E+0 3.33
Si-c 146 4.79E-3 6.99E-1 3.79
0-c3 1939 3.23E-3 6.27E+0 3.67
O-oh 37 2.55E-3 9.44E-2 3.38
Si-os 159 1.54E-3 2.45E-1 3.62
Si-hc 1734 1.05E-3 1.82E+0 3.38
Si-c3 547 9.85E-4 5.39E-1 3.84
O-ho 33 9.53E-4 3.15E-2 3.35
Si-h1 317 7.30E-4 2.31E-1 3.38
Si-ho 19 6.75E-4 1.28E-2 3.61
O-hc 3370 6.12E-4 2.06E+0 3.23
Si-oh 23 4.45E-4 1.02E-2 3.60
O-hl 626 9.43E-5 5.90E-2 322



B4 AR L Si02 FFHLS ORI~ DR a7

4= EERN L SiO) R S OFIEE~D
4.1 =S

3 ETHERSY T L aSiO & TELT 7 X Si0 MICEIT D MD RT3 ¥ LA ERL L
BT, KETITMERD T LT ENLT 7 X SIOQITHES SE-ETNVIE I ET
ROIZART T WRTG A= EFERLT, Hf I 2L —rara2Ehids.

WERAE T — 7 OBUSHERTIL, #OERICAT S B0 MM BARBYIZHRD ST
% ZAUEAE AR CIRIAR CHEE RIS DIRAURD 0 DR TE HEEAl L e,
FAERNIAS RIFIC L o C, FIFERSINRE LS EBHT L7200 THDH. 22T, RETITH
A BT LT BR ORI O AT, #ERTH D7 E/L 7 7 A Si0 DK H 2 FH Tl
BV, REM S AR T RECTEASE, #Ef I —Ta &7,

4.2 HAERTT NV OIERL

n-7F T 7 U L—RBA)SI T ET 7 UNAEE (AA)9 %5 T X ARG S/
T (BAsiAAy) ZA1ERK L, ZRFGHEIE 245557 5 72 91T Figure 4-1 O R T HIE(1,4-
Butanediol Diglycidyl Ether) Z#{E& S8, TAHRFUBIEOZRF LT 7 VU AEOE e
X UEN—TEHEBHCI O LA SED 2 L CRBHEGE A L (48,820 7). fEE
ELTHTFENL0 T 5 TORBPIRE RS2 101 &, KREE (OF&E~TT) O
T3 128, i TREOG D 4 RS vz, BE%OEMEE & LT, Klahn
5 OIFZE[B1) 2 B & IR A 2B 2 72\, Ty MHITERE & IZIZFRFRE D Tg =-40°C %15
7o, BHRICHWIEHERET VIZZOET L1 D ThD.

A/O\/\/\/\O/W

Figure 4-1 1,4-Butanediol Diglycidyl Ether
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Figure 4-1 DZUERINFF O AR L L, MEAITICHFET S Re X U -OH) %2R
9. F72, Figure 4-2 [ZIXGRET & ROGHE ORI 2 77 77[109].

N\

/U\o o/

OH

Figure 4-2 Chemical reaction of epoxy and hydroxyl group

4E+8
© 3E+8
[a
~
5’) 2E+8
o
0 1E+8 e— ) O M/S 10m/s
— G M/S 2m/s
0E+0 e— 1 M/S
0 0.1 0.2 0.3 0.4
Strain

8E+7
y = 1.74E+00x + 2.30E+06
2 = -
s 67 R2 = 8.78E-01 Y
P o ..% ©
g 4E+T oo .--"..o
— + .o
& oo °
2E+7 8%
)
Lae
0E+0 @
0 0.01 0.02 0.03 0.04
Strain

Figure 4-4 Young modulus of adhesives.
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HE AN EAR O i E

VERL U 7o AR 1 20 R DR & 0 00 FBUA T, 1 Bl R & EE 4 20,10,6,2, 1m/s 252

T, Yalb—varEFELizl 25, WO T A ERFMESBI S - (Figure

20). F7z, Figure4-3 DFERLI VY VR EZFHE LT L 2 5 1.74GPa %7~ L 7= (Figure 4-

4). ZTHEHTAREOGTEHELTCWD LEOY L VR THDLEEZLND. LD
HEES R = L—3 3 TR T 20[m/s] DB E THIEEL T 5.

4.3 HBEET L ORES

PAE RIS T 57 E/LT7 7 A SO TR S (RMS) 230,2,5, 10A @ 4 FEIT L
T, RMS OfEIZF LU Th 20RO R 530 3 MEAFER L, R2EHOTELT 7 X
SIO,DETNVEHEL, MELZHEAITCRHEE I L—raraF L.
PLFIZHIBEE T VO FA%Z 7~ (Figure 4-5)

(1) aSiOx(288 JF )% x A S, v FmINc 5, z Hic 6 fHilF~<5 xy OFE S

90.58AX90.58A Th 5. EEDREH X(0,2,5, 10 A)Z A &7 L2 ERK L,

RO TER L7z aSio, & z 5 i xfim S5

Q)DET N EREIRENS 4000K TT=—/L L, A/ KT FEZIDTENLT 7 2L
S/ FO%, KR FETENLT 7 2L LT S, O R 288 S8,

GYDET AN H Y BRE, JEJ) 1 MPa 20 THAEAI D - L #EESED

Figure 4-5 1,2,3,4 Procedure of peeling model creation.
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AIFFEDOFBEY S 2 L —3 3 » TIXRES O EE 40%DE A # R L, Z Oy E —E
JEC EH S H72. Figure 4-6 ICHIBfES X = L— 3 VEEOISSI-ENLHR & xR T B AT v T
g v FaRT. AER EMOWEEO ERICHEVRE S FAMR L, FBEOERICHV 1A
D FHEPAMICBRITE 2 X 912V, BEICTERICHBEST 5. Z0EF LTI, £
35A T THIBEIS DB E— 27 Lle o TN D,

500 ©

Stress /MPa

0 20 40 60 80 100
Displacement / A

® O

Figure 4-6 Compare to stress curve and peeling progress.
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Figure 4-7 (CEHHLE SA DT E/L T 7 X Si0, ZAEIR L Uiz & & OFIBEE R AFIED
7T 7T, FRERIBEAROMEZRE)CTH D Figure 4-3 L i3 5 &, Figure 4-7 TIXIFE
7] — D FHIBERS ) AR CREERAFMER B2 S 220, Z U, KEAIE S OB k203 iR
%ﬁfkb HEE)ATRE/R 3+ OE D72 <, TIZTENT 7 A S0 LA LTV 5

WCHREL, MEAOSTFEHPEIEDIXINLT-DEEZHND.

600
—20m/s

|
\ ——2m/s
OV‘L 0.2m/s

\‘/NL

400

Stress / MPa

1 15 2 2.5 3 3.5
Strain

Figure 4-7 Peel stress-stain curve for strain rate dependence

44 FIBEEL S 2 L—3 g VOFER L B
4.4.1 FIBEIS ) & FEHOAR - FimeEsg ) & o

Fef L7 R = L—3 3 T, RIBEOMEREIRDL A 2 L 72 Figure 4-6 (2 28 D
S ORER O RBENETIZONTHT 1 R 1 KOBEN AR THD., vYIalb—ray

DEAF T ay MBS, HEES &0 THEOBRERNT-LE 24, HEES 23 5
KIEZEBEZ, KAERIOERT E/LT 7 A Si0 D2 HLEENDIZON T, K& IO 518 O AHL
&, HBEST) L O TIRESGIEA LY S22 Z & AR TE T2,

Figure 4-8 D HIBIG /I-ZEA7 1% RMS 5A, [EAEFEM 5ps DA DORIEES I 2 L — a U fE
RTHD. Figure 4-8 DHIBEIS ST DEREFMBITEL THH, KFOF L PORIZEWTA
FyTvay NEHRL, RO THENBER > TWD PR L. HBES ) & RE A

Doy HHOAREZ= 7 v v LT D% Figure 4-9 (233, 77 78 EOETIL, HE 2
2 b—a VIFOBENBEEZRLTEY, BRI 51200, Eo T OARSE X OGHIBEGR
TP LT Z LR TE D
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Figure 4-8 Relationship of peel stress and number of molecular chains.
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400 ... ® 265A

30 | @ 1594, R2=0.9184
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200 o TERLE
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Figure 4-9 Correlation of the number of PSA chains,
peeling stress and peeling displacement.

4.42 JEAEWRERH D2

BRI TIIEERTH DT ENLT 7 A Si0, DFEH S CFH M S : RMSO0,2, 5,
10A) 22 1=ET7 VEERL, TNENOREMIICTIBNT, KiAEHIZ IMPa OE )%
MZT, WEMDIHT%2TENLT 7 A SIOITHES SE TS, 2O, KAEAIDRFRT
ENT 7 A SO DT L AALNIZIESW IR Oxt 2GR T3t LRz L T 5. &
L CREG R3S 50 LA RIZ 72 o 7o e R 2 BRda R & L, JEET DHFMZZHE (0.1~50ps)
LCHEEET LV EZ/ER LT-. RMS 10A DT /L7 7 Z SiOy 12t LT, E&ERRM% 0.1, 5,
50ps & & 2 7= BE O bR %2 Figure 4-10 |2, Table 5 (ZJEAERR &, #EA R 7Rt EIZxt
TOHBOS I ORKME L, HEE- X — EHBOS MBI ETERE) 23, FHEEh
DI KfE, FIEET ¥ — (BT EE) IEERARL 2512280, KEL
DT ENGD. ZOMEAIERMS 0,2, SA OBEIC L REEOMHEIANICH D Z LR yho T
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Wh. Zhud, EAEFROBEME & HITHAIRBICSH DT OB HE A 5 2 LT, R
SIS DIKRIES FHBET RN F—BH L TWDHeH L ERALND.
Table 5 Press time dependence of peek stress and peel energy in RMS10A

Press Time Number of Maximum stress  Peel energy
[psl] bonded pair [MPa] [eV]
0.1 145 233.8 687
0.5 802 374.6 936
5.0 2467 491.4 1414
600
Press 0.1ps
Press 0.5ps

Press 5ps

Stress / MPa
N
3

N
o
o

0 20 40 60 80 100
Displacement / A

Figure 4-10 Press time dependence of RMS 10A

W, EERENERS Z & TTEILT 7 A Si0y & RERIF A DR A A% O3
MU T BEICB LT LR 2R 5. 7k, FBEANC IMPa O %012 5 B
{21 Parrinello-Rahman-Nose-Hoover ¢ NPT {8 & J1#il4HC, JEHIEN z 85 a0 & & 7e
STW5.

300K THEAIRREN B DFLEZZE LT-BE (B0ps ) DT E/L 7 7 A Si02 & 4A LINIZH
HRERREF DT RV X—IREEZFHE LI- L 25, HEH S OFE TR S8 10A DBEA
(RMS10A), 7E/L 7 7 A Si0y & A L TWARERIE 71336 L # 3,600 J5 7R CTLE
LTkY, ZDOFED van-der-Waals /112 L G = H /LT —DFH1X-65.4[eV] TH - 7=
(figure 4-13 @ 500~600ps D F-H)fE). —FH T/ —a =X AF—IZ L DA RLF—IE-
1.8[eV]EEE DA T, 1ZIX van-der-Waals JJIZ L HFEETHDH EEZLND.
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WIZ, FEEIR TR O ERE & ML T < BRic >\ T, 7EALT 7 A Si0, D
KA E 0,5, 10A ZNZENIT LT, FEATRFROHEM L TV <JIRPL% Figure 4-11, 4-12
TR
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Figure 4-11 Number of bonded pairs under 1MPa
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Figure 4-12 Number of bonded pairs under 1MPa (increased magnification)

Figure 4-11 Z 45K L7z Figure 4-12 TIL 7 E/L 7 7 A Si0; & BRI OFEE I 2 T <
Hramd. REMIANIWVIEE, BEED LA 5REREHITR < R HEMICH 5.
Fo, 3FEHEOTENLT 7 A S0 & bFEABNLET HRHIZT T 25[ps]RETH 5.
F72, RMSO0,5A DT E/LT 7 A SiOs 1 1%F2E RMSS5A O BFEAEITZ W iER & 7r o 7.
F T FE( Table 7) 1% RMSS5A D778 10%FREE R & W3, EERITIIREAE SR 038 12 Bl 51
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55

LTWRW=d, MEICHhTNREmE LRz EHERI S D,

— )T, BHHEDORLDLTENT 7 A SiOy DFEARFT R /L F =221 T, 300K 75
400K (ZIRFE A B 8872, D% 300K ([ZRE L7-FED = %)L ¥ —ff % Figure 4-13 |27
T.RE B o B THRO= VX —OFEEILEZE L RMS0A T-51.5[eV], RMS5A T
-58.0[eV], RMS10A T-65.4[eV]TH o7=. ZTAIULEBKEEAIR T & 4A LINIZH DT E L
7 7 A Si0; D#FIT RMSSA D534 <, RMSO0A L0 &, 7E/L7 7 & SiO, DJFE 1 IZPHF
NOBIEZTNWDEZET, BEZFLF—NRELRoTWVNDEEBEILND.
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bonded energy / eV

-60

-80

300K - 400K 400K - 300K 300K
100 200 300 400 500 600
Time / ps
——RMS0_energy =~ ——RMS5_energy ——RMS10_energy

Figure 4-13 Number of bonded pairs under 1MPa (300K—->400K->300K, 60ps)
ORI Z BT D202, BREM S ITBT 5% DfEE L TWDJEFORT DT X
NF—3 A& B A 7T AT Figure 4-14 [Z7R7.
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Figure 4-14 Histogram of each bond energy for RMS0,5,10A
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Table 6 RMS dependence of binding energy

RMS Total energy van der Waals Coulomb
[eV] energy [eV] energy [eV]
RMS 0A -51.47 -62.77 11.3
RMS 5A -58.02 -57.22 -0.8
RMS 10A -67.4 -65.6 -1.8

Figure 4-14 7> 5 RMSS5,10 A D5 A = 3L X — D3R ILIEEOMEENC & % 2%, RMS0 D35
AL, TRAX=RIEOHADOENRKEL > TNDZ ENFND. ZIUIRTEDBLED
WY, REMHINSLHmEREAN, 3 W FRETCHEAREBICHLZ LT, LV
THRAF—=NMEL o TWDH I ENEMTONTEEZLND.

F 72 Table 6 |12, FREH SIZEBIT D DHEE = R/LF¥—% van der Waals T R/L¥—& 7
— 0 T RAFX TR E T, RMSOADEA, /7—urz2hR&E—I 7T AL%
STWD. ZIUIBI I E RN S D7 —v o ) TR CIELERMAE DRI
5EBRRABFEL TN RNTZDTHS.

F72, TENLT 7 A SOy DJFEA EREAR A PEE L T LA EET T ML
el A, ZRENOMALL & EERICHEGIRIEIC & 56 DD RPN ZT R E
(05 f5E~2fERN) THHZ LD, FEOFHTHIMoTMAEIZL TV ARNEEX BN
5.

Table 7 Surface area of amorphous SiO;

RMS Surface area [A2?]
RMS 0A 11,813
RMS 24 13,080
RMS 5A 13,150

RMS 10A 16,060
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4.4.3 T R — « FIFRS S RKRE & BOE (KRR S & OBtk

442 TR LT EERBURMEZ IR L, fER OB EREMIDERLTELT 7
Z SiO 12t LT, FIPES ) D KL, FBEf— /L F—DMEMIC O W THERT 2. 7272
L, 442 TIIEERMEZ /ST A—2 & LTI L7223, 2 2 CIEPIENREEORE A 73t D
BAaNRTGA—=2L LTl TH2 e Lz, Zhid~ 2 o 27— L TIE R & kAN
FECHEAR L COW D HFEICEWT 5 2 LA S T, RN LT WEEBER 22O TH
5. SREM IR D, TR0 e, FEES O REKME « FEEx 1L ¥ —OBE%R
% Figure 4-14~4-17 CGHIBEI )1 OB KAE), Figure 4-18~4-21 GHEET 3L ¥ —) TR

T 2 A5 B ot OFIT LT, FHBES ) ORKE & B L X — A 7oy b LT
KA S 2 RMS 0A DGE TSR AR OEMPHEZ 5 & & bR EH L, 7 <Ic—E
B2 & 50, REHEIDKEL LDITH, BRSSO —EEICET DR
DN 2 DN DD T E WD,

KBNS 1) DO KAEIL RMS 0, 2, SA T 400MPa F2 /£ DE % 15%7-. F£7-, RMS 10A DA
%, FEEHEICEL TWWRWEEZNRS. 728, RMS0A OFEfEIT 11,813[A2], RMS
2A DOFEFEDO NI/ 13,080[A%], RMS 5A 1% 13,150[A2], RMS 10A 1% 16,060[A2] &, fth &
Lol U CREBEARE L, TE/AT 7 A Si0, ERFERD T2 0 7eBmaikigicid i<, #
BT RN F =P —EICRDBERICEL TV RNEEZHND.

HEET R L =2V TIE, RMS 0,24 TIZFEH T 1,000eV #i T, RMS S5, 10A Tl
1,000~1,500eV &3 % 5. 723, RMSI0A TiZ RMS10-1 % THIBEIS 1 0 KA K O
FIE RV X =N REVEZE-. 2L, RMSI10-1 OFEFE) RMS10-2 D HAEIZ
LTI2fEZEREVEVWIRERNHDL LB LS.
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Figure 4-15 Number dependence for bonded pairs of peel stress maximum in RMS 0A
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Figure 4-16 Number dependence for bond pairs of peel stress maximum in RMS 2A
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Figure 4-17 Number dependence for bond pairs of peel stress maximum in RMS 5A

700
600
500
)
Ay
= 400
~
2 300
& RMS10-1
? 200
A RMS10-2
100 » e RMS10-3
0
0 1000 2000 3000 4000 5000
Number of bonded pair

Figure 4-18 Number dependence for bond pairs of peel stress maximum in RMS 10A
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Figure 4-19 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS 0A
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Figure 4-20 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS 2A
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Figure 4-21 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS 5A
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Figure 4-22 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS10A
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Table 8 Roughness dependence of stress maximum value and peel energy

RMS Peel Stress [MPa] Peel Energy [eV]
RMS 0A 387 890
RMS 24 404 889
RMS 54 410 977
RMS 10A 522 1398

Table 8 (ZHEAE 531 & 7€/ 7 7 X SiOx SifI T O A I 75 DEAY 2,000 LA L& 556
DOHIBER T DI KA E L OHIBET 2L ¥ — O Z 777, RMS0, 2A 1ZIE & A EZEMR 7R
WEESR L 7257203, RMSS, 10A 1281 2R TIERmM I DR E < D126V, HIBEIS )
DI KAE & I 2L X =M DA H 5. FRIHR b EREH S DK Z LV RMS10A
TRAE L7ZET VT, HIBES ) 0H = 1L ¥ — 23 RMS0,2,5ADET L L I _RTRE
K ERTLHZENS, B SOEETHEESN ZRTMITRD, S DITHREN B> TV
HEEBEZOND.

KIZ, RMSI10A OT E/L7 7 X Si0, D, FIBEIS 10 e RIS R 2L ¥ — 23K

S ERDLERICEA L TBET 5. HEEHS D77 7 (Figure 4-23) L A F > 72w b
(Figure 4-23) % BRI 2 2 & C, ERO— DR LN/ -> 72, Figure 4-23 DAL
70A LIBEIE, RMS10-1 & RMS10-2 OZEE) A 72 > TWuD. —J, Figure 4-24 H 27 70A
KR CTORAT T ay hThHLIN, MEAIL 7ENLT 7 A SiO, DFEAIRIEN R/ > T
0, REMH S 10A O RMS10-1 THIE DAL LTEREE RO 103 2 ST Oy TT E V7
7 A Si0, EfEALTEY, 2L 100A THERITHEEL T2V, —J T, RMSI10-2
SOA (T THIEE L TV D Z DB SNTZ. ZHIFRIPEC F L X —ICENTHERD—>
ThdEeEILND.

F 7=, Figure 4-23 (231 D207 20~40 AFHEOFEIZ DWW TIE, KA AI D5 TS HE
(ZAE G 2 TV D T DFEMZRRITIE T E TV,

UbZzELsd &, OUHMRETHRGE X132 T RIBES /O KE - #IEE- w1 %
—IEREL D, QREITFET DGR3 4,000 FREDH 28554, RIS OKE N
FH, REFEPEZ DT OHBET R L —NREL RDEMICH D3, HEFORLEIC X
LEBLHHEEZOND. 5 ETIIZOMERORE & BEEDE VT L D, FIEE
JEF D KRB & HIBET R L F—DIEICHOW TR 5.
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Figure 4-24 Snap shots of RMS10-1 and RMS10-2 peel simulations at displacement 70A
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45 FEE

ARETIE, Siv=OFH (TENLT 7 A SI0,) EREROBOE RNV — « )& EE
FEABGHE(DFT) O HEH L7ctk, ZOMREFITHLIITMD ORT v L/XT A
— X EREL, F—ORERETT VK LT, TEALT 7RSO B #ESIEDLET LV EHE
HL, BAMOEARBKGEES, REHSORLRDT7ENLT 7 A Si0; LA LIZBROH
By S 2 L—a BB IRN, TOMBEEMEIT L

441 HTITHEES R 2 L—2 3 VTRV, HBES DR E e > TURE, REFINT
FLT 7 A SiOy 5 B FIEE L TV MSFECHIBEIS ) &4y TEHO AR DOBR AT, FER,
DAL & OBEORBEIS B HBIRR Z R 2 E RN yino Tz,

AA2HTIIHHERTH LT ENLT 7 A SiO, ODREME &, EHFRFFOENIC L > TH
BEFEN S E D L DR DI HOWTHT LT, JEERFEORKRE E & HIZ2TELT 7 A
Si0y & REEANE - FEAIRRE (4 ADIN) 1272 5 -5t O LGB =3 X — MK
TToEfEs@eE L.

NPT 7 v o 7B THER & 7B 7 7 2 SiO RS L T BRIz W
T, FEEEAFXFOEIZ OV TN L7Z/ER, NPT 7 >4 7L Tl 2.5ps FREE TR EIR
RRICET D ENDholz. £72, FKED RMS EAKE WET LD TGS A DO¥
WL, HETANX—ITMELS 2D T &R aholze. LM LRSS RMSO & RMSSA O
TR OEUIMENRBN L2 oTz. 2O LD 7R & /e -l RmEEIZHOW TR
RMSSA D J5 705 10%F2EER VA, BRI A AR 05 F8% 1 2BLA L TR ye D il
FIZOThhELneholc LHERIEN D,

—HREAT AT =IOV, REH S X > THMERES = R X —I2 4B
X, TEAT 7 A SO 3 RITTHICELE SLD 2 L TRAETZRAFT =K T S 5%)
BRI HLEEZON, By —a kX — L0 % van der Waals /] DN E
B WMo,

443 TETIIREMEDRRDTELT 7 X Si0, DREH SITH LT, FAFF30k
&, FBES ) O KAE « FHEE= R X —OBHRIC OV TRIBEY R 2 L— 3 URERD LR
Hrife. £7, fSERF O 1,000 fEFFTE T THBES ) ORKME - FIFET 1L —
DA S LT, REMES CTRERENRWI ER0hoTc. —HEEI7-% 1,000
HZBzx%5E, RMS02,5A TIHIZIE—EMIZITSNW =2, RMSI0A TIZ £ 72, FEkS <
HEE— R FX—IX EAMEICH D, ZhlE, REM IS OB THAEN ZRocHIZR Y, i
AETTHEINDE DL, ELITHRENR ENR>TNDHEBEZLND.

FERE LT, REHIZOKEZNETIVOHHHBES T ORKMER L ORHEES L F—0
ERKRELRDZEBHLMNTR ST,



o5 5 B KSR B HIEEC 5 X D 2 65

S OREEA S FEDFHBEC S 2 D5

IE

5.1 =

W3, H4ETIE, PEEREITRETHOONLKET — 7 LT TH 5 Si K
W EIER SN DT E/LT 7 A SiOy 6 R1T, % L INLBILGEH A (Density Functional Theory,
L% DFT)Z AW CT £/ 7 7 A Si0, @ Si, O Ji1- & K5 HI D 4y1(CH,0) I < 11 &%
DTRNVF—%FHL, DFT THLNTHREZ BT 2 X 2120 FE81 1 EMD) T
BRI O EIER R T A =2 Z5RDT-. D%, HERIE T ELT 7 A Si0, DIEERO
P T BT 7 XA SO, DRFEMI A LR TR I 2L —vavaBIRol. £
DEE, TENALT 7 A Si0: & KER DR 4A LINIZH 2 5 F-5F & #5 G R 1-%F (Bonded
pairs) LEFL, o EEEBHENFE —OREAZHWT, Ao EERST
FLT 7 A SO, DREM S OKRE SITIEOHBEANR S D Z L%, ZOIRFRIOHEHERL
THB M L.

MAER % FREICY TEIFE AW E LT, TEHOMET — 7 %5288 5720
WIEES F 2055 Bk L, MEIEET A2 WD Z L NEV3[49-58], THERT v 7
T U NY —Rig7p AR OREREMER - BEMERE & LTSI KX D MD OF5E[82,83]
MR TETWD. FTo, BRI RF HHER & —MREY e H2E AN TR F IR 22 2851
Wa LD & CH{LRICEWVIIEREZFZIH L TEBY, FHHE A XL A/ &
5, 2T MD R Z W N 25 H 5[65-69].

— 07 THEAEANIFRI N BEGE EEME <, REMEE, ARSI E O A R e
CORAER LTS, £ TAIFETIE, MEHADZ D XS REECOWT, 72
BN ORER G T O T REB OGS 2L X 2T VEMEL, REMIEFOT
ELT 7 A SO, LHEA SHT-AS T MD ORBERHE A T L, FEECET L2 =Rk 0¥ —
RHBEIS ) DFBLA T = AL HNIT 22BN ET 5. 208, FEHRRICK T
DREFIS T ORBEALC, BEEDO R v N U — 72 AW TRITT 5.
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5.2 FHBEETT L DORES

RETIE, —ARREET —7 LRI Uais Chhag Al & SR d 2 SRe b, KB AIAR
1%, EEHXHL%%“C‘X?)ZQ TENT 7 A SOy, D3 EWE) ZRFOET VA LT (Figure 5-
1. BT NAERICITE 4 3 L [FERIC J-OCTAGI[1081&2EH L7z, 7ok, HEAIY FH D5y
- /)4513 general AMBER force field (GAFF)Z {5/ L, &1 &7 E/LT 7 A SiO D
NEIFE I ETDFT A AENOHEH LI T A—=Z ZH T 5.

Figure 5-1 Peeling model

521 WEARDFOET Y T

KSR ORI T — RN BN 5 7 F LT 7 U L— b (n-Butyl Acrylate LA#% BA)& 7
7 U Vg (Acryl Acid A% AA)YD 2 FEFEO 53 F 2 Wiz, BA %= 51501, AA%= 9 1TH
BL, 7UFLICHE SE BAsIAA T (00 F& 7,187) % 40 70 FERR L, ZRIGHEIEICT
5 72912 R % U HfIE(1,4-Butanediol Diglycidyl Ether)Z 100 73 R A S, TR U5
DTRFTIELT 7 U AEBOE FaXx AR BRI o< A S5 2 & CoEHE
WA LT, AR OET WTRPEUERIL Y R 2 L— a C OFHEREH (steps) &R
THZETHTEERELL, HTENERD SFHEAZEKR L. ENENOET LD
Kt % Table 9 IZ/7 9. Model Name |I KD+ EEZFFONDFE2EF L TEB Y Mwldlk i35
K D%y (Molecular weight)73 141k(3 K% 141 000)DEF /L% /<7, W&Ltﬁ%ﬁ%T
JVOREFNGHEIL, Kldhn [81]16 OIS A S B ITEMGHEZ I 27220, Ty OEIXFEEE &
IERFEE D-40CEHF TN D.

VERR L7k AT T L OR E LT, Mwldlk, Mw226k, Mw313k oW —o72
FHFEORZNGFHIBR I, ENLSIMNI2~3 DT8R E L7 b O & REED
DTSR A. £, Mw313k (ZIED 40 53 T OXER D3 1 DD4y 11278 D F TG
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AEERSZeoT. Fim, BENAEELRSIET 7 U AEEOE Ru X Eo$CThF 360 A8 H
D, KT 180 DZEFGHEE ) MESEA[RE T 5. Table 9 @ Cross-linked Density 137t D k55l
DAPD T LGS H 2 & TN -5 E B 180 TEH| - 72fETRL TV 5.

Table 9 Molecular weight of adhesive models.

Molecular of Uncross-

Model maximum Cross- linked linked Cross- linked
Name . of 2,3 Molecules Density [%]
molecular weight molecules
15,100%3
Mwl141k 140,600x1 23.300x1 7,187x12 10.0
15,100x1
Mw227k 226,600x1 23.300x1 7,187%6 15.6
Mw313k 312,800x1 — — 21.7

522 TENLT 7 ASiIO,DEFTY 7

FHEDOVY a7 2 A OREEITITBILES RSN TWD., ChaiffEdsZ &% H
B9 3 RO PR EH S RMS 0, 5, 10A)ZFF 27 /L7 7 A Si0, LA FOFIETHE
L7z, 2B, THEROREHHAIIZOWVWT, RMS OfEIEFE U720, kAR 5E5
NEIFEEERLTEBY, FF9OEEOTELT 7 X SIOEFAEER L TWA. (ERFIE
L5 4 D Figure 4-5 LRI U FEEZHAWTE Y, 7, x,y Wi BA#ERSEE2 R

FMEHL S0, 5, 1VA)YDIRAAR T VEER LT, ZOERBIR X T X TRR I LTI
LCEY, Si, OFRTEBINHAEERZT DL IICHEL WD, IR a2 Y

A RRT A N 7 WhF ANk S8, F|IERND 4,000K T =—/L L, A/ KT Tk
WL TELT 7 ATz, 20%, KEBRTETELT 7 2L LTSI, O R &#E
S, (AR EREA D T B AR L, BBRICHER E T ELT 7 A SIO, BHEA S

7=,

523 iR OET VU T

%4 BT, AEAWZ SRR (substrate) 2 68 77, [EEEREE RO B A U
%ﬁzf%%éﬁt ZOH4EDFIETIE, WMEADFOBIEYoBRRENATLE
VY, TEBENAIBEZR Ay F DRI R, FICT | T 7 A SI0, EHEA LTV AN
L, MERODFHEHNTELT 7 A Si0 LA EHASNHWBEEN K2 DT,
ARETIE, #ERFLPHEEENT2EREOBIETE DL OICT 5720, FEORET
— 7 O L FIBRO SRR & 3% T 72, 2 OKFFEMUIFRE O 1 2488 L2\ FCC Al
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DiEetEE T D, REH D1 & DFIZ Lennard-Jones 4 D FH A 17EH

u(ry)=<{(2) - (2)]} 19

ZEALTEY, o0=3.00A] I THEARTFETELT 7 A SiO BIZE< &Y +55
KEVMEE LT e=03[eVIIZFEE LT=.

5.2.4 BKET NAERR

TENT 7 A S0, KEA, SZFFEFERONEE T z @5 A TEEICEE L, J£7) 1 MPa,
RffA] Sns ZHNT CHEE S BT ET AV E/ERR LT, Fig LIEER L7ZRIBEET LD 5 b,
RMSI0A O7 E/LT 7 A Si0,, AEEAI L LFER THE I TWD. 3FEBEOMEAIET
L 3FREOREHINERL LT ENLT 7 A SiO LS SE-EF IR L, XEEERY
WL, —EHEQms) CEM &, TE/LT 7 A SiO 1 B RERNHEET 2 B0
A& BH LT,

53 #EE I 21— g v

HIEES X = L—3 3 X NVT Nose-Hoover 7 Tl EEHil#HI(300K) 2 35 Z 720y, Fs L 725
Wy % —EHE CEM S LHEEL I 2L —2 g U E2FER L. FETHELN-FHES
NORKIEE, TENT 7 A SiO 726 KA A TR FHIBES 2 F TORIBES 2L dh#R A3
PREeiEifE 2 RIFE— r L F— L EFR L, FHEEHA & L7z, Table 10 D & Figure.5-2 Thi sk
ZRY. WIT Figure. 5-3~11 ICHERIET NV EREMS T L DRIPE I 2 L— a3 il
D HIEERS  & AL ORISR A RT. Fig5-3,4,5 O 7 T 7 IXRHERITT LN Mwldlk (431
B9 140,000) T, ZHEILRMSO0A, S5A, 10A DT E/LT 7 A Si0y LA LTS, [H
BRIT Fig.5-6, 7, 8 ITKAEAIE 7 /L Mw227k(47 & 227,000) & RMS 0, 5, 10A & DfLAE ot
T, Fig.5-9,10, 11 [Z¥5EAIET L Mw313k (4518 313,000) & RMS 0, 5, 10A OfAE D
HTHDH. F£72, Figure 5-3~11 HOFNIEME S NGl TRILLTEBY, FEAIET
NETENLT 7 A SiO) DU R — 2 A EHE TS, O M1, M2, M3 X2+
L Mwl141k, Mw227k, Mw313k Z7~x L, RO, RS, R10 (LM S RMS0, 5, 10A #F L T\
5.
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Table 10 Peel stress maximum values and peel energies in peel simulations.

Adhesive %fa‘;‘é ixfasg‘i‘ RMS 104
Models +Deviation +Deviation Average =Deviation
Peel Stress Mwl141k 192.8 +194 162.4+16.3 203.8 +34.5
Maximum Mw227k 296.4 +30.0 317.9+£32.0 394.5+23.6
Value [MPa] Mw313k 192.8+18.2 218.5+15.7 2779 +252
Mwl141k 1931 +89 1952+49 2 354 +£ 395
Peel Energy
[eV] Mw227k 2218 +202 2 540 £ 423 3 804 £ 295
Mw313k 3096+427 3 895+ 404 4797 £ 300
RMS0A RMS5A RMSI10A
1000 5400
900 Stress + L 4800
, 800 ® Energy L 4200
- ¢—
~ 700 I 3600
= 2
S 600 L 3000 >
g g
E 500 } 2400 &
» 400 L] L = L 1800
= “— T
< 300 5 T [ 1200
1 £
_ _ = T
200 | i X — - ! - 600
100 0
Q Q Q i) o) o) Q Q Q
& Nl \d & Nt Nt > > >
N N
PSP ITF TS

K¢

Model Name

Figure 5-2 Peel stress maximum values and peel energies chart.
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Figure 5-3 M141k-RMS0 Peel stress displacement curve
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Figure 5-4 M141k-RMSS Peel stress displacement curve
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Figure 5-5 M141k-RMSI10 Peel stress displacement curve
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Figure 5-6 Mw227k-RMS0 Peel Stress displacement curve
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Figure 5-7 Mw227k-RMSS5 Peel Stress displacement curve
500
M2R10-1
400
——— M2R10-2
300 M2R10-3

N
o
o

=
o
o

o

Displacement / nm

Figure 5-8 Mw227k-RMS10 Peel stress displacement.
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Figure 5-9 Mw313k-RMSO0 peel stress displacement curve
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Figure 5-10 Mw313k-RMSS peel stress displacement curve
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Figure 5-11 Mw313k-RMS10 peel stress displacement curve
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5.3.1 =R F— LRSI RARMEDOELR (51 EiE)

Figure 5-3 (30 FEDB LZ 14 5 1 TOREFTT L (Mwldlk)Z, K S 0 A(RMSO0)
DT ENT 7 A SiO) EHEAESEHEEL I 2L — 9 %1T>TW5. Figure5-4 1%
Mwldlk & FEH S SA (RMSS) &84 L, Figure 5-5 13X Mwl41k & #HiHl 104 (RMS10)
EHEA LTV 5. Figure5-6 134715 22 J7 7 T(Mw227k) DAEFEHIE T /L & RMSO DFEAE
PDOHEET LT, Figure5-7 1< Mw227k & RMS5 O < A db o, Figure5-8 1L Mw227k &
RMS10 Z#AAHE TS, I Figure 5-9 1 Mw313k & RMS0 OfLA 4 >+, Figure
5-10 12 Mw313k & RMS5 T, Figure5-11 28 Mw313k & RMS10 OflAAGHE THEL B Z
2, HBES - AR LT

[ U RMS ZFFORMEM S DO/F — U BRI 2 N=3 OFF R ZF M L7ofE R, HBES &
EAEORRIT 3 A & HEERIOFERNGE LN TS, WRICHBES O KL, HEET 1L
X —DBIfR% Table 10 ¥ L O Figure 5-2 12777 . FIEE= R/ —I1ZOW TR E A O e K
DTEETENT 7 A SO OREM I DOENKE S DI, HEfox X —nKEL
o TNDZENynoTe., ZHTIE 2 SOBEEAH DL EE2ZNLND. —HBIE, HE
HIET /L Mwldlk, Mw227k I35 FEOIRN SR EEN TV D28, g A O FIBED K
T LIRS, ST EOERWNGTFRTENT 7 A SiOy LIZWAE SIIIRIETHRFT 2 2 &0
O, HEE= XX —ICHE LRWEFPEET D0 EEFE2 65, ZREOHEBE L
T, TENT 7RSO, EREREZHES SHELEOFMEILIFR—-THY, REMHIDKEWIZ
ETENT 7 A SO, DREENPRKEL DT LD, TENALT 7 A SO, & KiFEFI D1
DT DHPEZ 52 nBE2 6N, U EOBEBNG, FEE- X —IZo0 T
TENT 7 ASIODEEME &, MBS T EFEROBITIZOWTIEOHBEERH Y,
HMIFEREBZOND.

WA, HBES S OFKRMBIZ OV THEAI O TR E REH S &L OBRE BT 5.
Figure.5-2 /5 7 /L7 7 A Si0, DR EH S 59, HEAIET L Mw227k B—F K
TV L 2> TS, £72, Mwldlk OFIFES ) O KT, REHIICHADLTIEZE A
CEIZEO RV, —J5T, BT /0 Mw227k, Mw313k (332 L S8 RIS PR HIEERS 7 0
RKED EAEMICH D 2 EnD, —HICTRBE 2L X — L RZEOBBIZ X 5 EOFE
Db EEZLND.

T CEREHSITRFEE T, BRSO TED 2 FBICRKE WHREAIT T L Mw227k O F|#f
JEH DB KB REL RDEREZWSNICT H720I, HEEY S 2 L— 9 VERTHS
ERRT-AHEEL COLS BB EZ MBI T2 L 2 Lz, 22Tk, 7ELT 7 A SO,
OFMEH S %2 RMS10-2 ([ZEHE L, ¥EFET /L 3 FEMwldlk, Mw227k, Mw313k) D H B~
Ra b=y UERHEBRET S, DR, Ex ORBEET VIS L T4 ODRERT.
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Figure 5-12 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw141k, RMS10-2
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Figure 5-13 Bonded pairs-displacement transition

before stress maximum value for Mw141k, RMS10-2 (first half)
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Figure 5-14 Bonded pairs-displacement transition

around peeling stress maximum value for Mw141k, RMS10-2(first half)
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Figure 5-15 Bonded pairs-displacement transition of latter peeling

for Mw141k, RMS10-2 (full displacement)
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- adhl4
Mwl141k m.mm_ 130
adhlb adh0 adh9 adh10 adhl adh?2 adhl3 adhl2
const 0 free 0 | |free 0 free 0 free 0 free 0 free 1 free 317
adhb adh8
Cross-linked of 2.3 Molecules Single Chains const 101 free 69
Name BP _
adh26 adh25 adh24 adh3 adh6 adhl17
const () const () const () adhl9 0 const () const 0 const 30
adh20 0 _
adh28 adh27 adh23 0 adhl8 adh4 adhll
const 2 const 2 adh29 0 const 0 const 20 const 0
adh30 117
adh36 adh37 adh3l 0 adh7
free 374 free 31 adh32 348 free 467
adh33 348
adh21 adh22 adh34 1 adhl16
free 457 free 198 adhds 111 free 353
adh38 198
adh39 239

Figure 5-16 Network Diagram of Mw141k

Red box is constrained chain by Substrate, and black box is free movable chain

“BP” is the number of atoms in the partial chain within the cutoff radius of 4A

from a-Si02 surface atoms
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Figure 5-12 DA F > 7T a v M, HEAIET L Mwldlk OFIBES D i KIEIZ 72~ 72
BN 26.9m (BT D AT v T ay hThDH. el ZOXKITHEHREEZ RSLTL<T5
7o, —EOREAOTEHE Y (CHF 120 8 THERL) DAEZRRLTVD.

A DO EANERS X, KiEA] & Lennard-Jones RO AAER THEA L T D KRR
T, —EEEQOM/S) TP AICENM L TWD, P RTHO L 5 ITHOTWD D DSKEEH
HORBIRF R LR DMRNST-8HT, LETEL T 7 XA Si0, THDH. KT OHKT
X, ZBRGRIOREAIS T 40 HEF o) 7 LEZb O TRPTIE “adhO0” & #£id
L. UBEZOF N o 7E3NTebDi TRIBEAIOH 8 & L <ITHEIZ o8] L&
T 5. ZORTITHER OWMOHENERIRIC /RS> TNEEZANRHSH. ZLTINHLD
ST RESENPMb > TWND EEZLND. Z DL IS DOMIRNERRRIC
ol RiEE ERALT AMRE L LT, RMOBLMIRIEE R BIC L <FIH S BB
(Order Parameter) 23 & 5. BLiafEdiE, FIBERFICIR DN B8, FavEdh  ChaAas 4 5 5584
EFATOITE) K L TRBIRFPFEA LTI AEEZ 0L LTHELEZLDT, UTFD
LTEND.

Z OROMITFEHER ST & BRI B LTV 1.0 107425 2 &G, AFETIZTIR
E 2 DN 0.7 L EDO B DERTELT, TRUNEFRETHRIELTND.

P=%(360529— 1) (19)

Mw141k-RMS10-2 O 3 B i F&

Figure 5-13, 5-14, 5-15 1%, Figure 5-5 ® Mw141k, MIR10-2 OFBEIG NI (B, 45
i) &, FAEROEZEHOT E/LT 7 A Si0, L OFBIRFROHEEZERTTmy LK
(ho7—#, Fdh) T, HEE I 21— a3 DA Ty T gy bbb, TEALT 7 A
SiO; & 4A DINIZ & D FEG TR X OB AH 38 T L ITER L, R Ao Z R L Tn
5. 2 TR D AEA A6 O ¥ (Number of Bonded Pairs)iE, FIEED#EIT L & biczhE
MOE S BDFER A5 OB G L T\ D,

% O Figure.5-16 1%, ¥EFOWMAWEFE LDOSRAY 2%y FU—2KELTRLES
DT, “adhOO” DEDEHOARTEZ R L TN D Z EIXIENOK & FEET(), FIHNIRREICE
B 58 SE DR D3 FEARF - & 4A INIZ S D55 I SRR IR & T b & HIE
L, ZOMOHERETHATWS. £ L THS#EHO FEICITZT £/ 7 7 X Si0; & 4A LA
NICH DHEERIR T O EEIL LTS, 2B, MEFET /L Mwldlk ITITDFEO/NE
V5375 Figure 5-16 O NI CTH > TERLTWD (REFE ST 128, 2~3 550
ZERE L7 3ff). ZOHT, FIHMREE CSRHRICH IR S L TW 2R W 8RB < =
L—a VRIZTENANT 7 A Si0, RIZZDOFEHE-TLE D720, HEES ) O KMMEIZIE
FEAEHFE LT RNEEZLND.

RIZ Figure.5-13, 14, 15 &£ %~ b U — 27 [X® Figure 5-16 & A CRIBEDHEST 2 75879
%. £, Figure 5-13 IXRIBEIS ) DR RAEIZET HRNCTERICHIBEL T L F 2 Mo L2~
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L T\ %(adh4, 5,8,17). Figure 5-16 D3 v b T — 7 M & THERT 5 &, &N
141,000 DZEEAEEAID 5 B, SRR SN2/ TR EN 25584 (adh3, 4, 6, 11,
15,17,18) AN ZBHLAET 5. $H 1 AL 1190 H DSR2 HAER S TE Y, Mwldlk €T
LTI RSN TWAEO#EITNTIE 7 ELT 7 & Si0; & DA A DOEPHRKTYH
30 AT, ZOMOK SN IEHOMER A OBITFLAEN 0 THD. Lo
T, ZNDHOESBITHBES NI FS L TR BT, IS 2 R KIS =T 2 e 15
LTW5D. 2238, IS8 T7 /L7 7 A Si0, & OfEA 1% (Bonded Pairs) D%
Z “BPE” LAMEL TERLTD.

RIZ Figure 5-14 1 XHIBEIS 1 3 e KABIZ T 2 1S3 1T 3553850 BP 5D % 7~ L
TW%. Figure 5-16 D> MU —Z K5, WS L2508 & ARG M A2/ L CiE L C
WHHERS 8 adh 7,16 T, 2O 2 SOESHIT BP 52 467, 353 L £ <, HEEL T D
KRIZIDHRERTH L ) EREICHEEL TWD I BDnD. LIER->T, Mwldlk ODET
IV CIIRIBERS 7) O J KA1 5385 adh7,adh16 O 2 SOFGEHDO T ERRY-TH L L HEZD
5. i4IZ, Figure 5-15 /513 & HFEE BP 53 K& W8 & LT adhl2, 13, 14 235%
STWD., ZHEHOESBIT Y7 T 7 TEME 50nm LABEOFIBERR /D v — 7 fEICBIFR LT
HZERTND.

Mw227k-RMS10-2 & Bt F2

Mw227k & RMS10A-2 DA G DRI DWW TRIEED 4 DD %773 . Figure 5-17 1L HIHf
IS ERAE & T2 o T2 B0 15.6nm (BT H AT v 7 ay FTHY, Figure 5-12 & e
THE DO TRERES DM > TS Z &2 yD. Figure 5-18 1XHIBIG 1035 K
EICEZET DHTE TITHIBE L 72585380 BP B OHER 2R L T\ 5. §iEW T Figure.5-19 (3]
BIERS ) DN e KA & 72 o T A RN B o T 8 & HIBEIS I oxte 77 7T v, Il
ST DB KABAI VT T TR TOESEH BP FA WS T H NS> TEY, IR 2T
RRMBEIRSTWDZ ENGND. ZOFET VTITRERIOERZEHN 5 Kb > TEY,
Mw227k OFIBEIR TN K E L 7e o TWDJRIR EE X HILD. HefkIZ Figure 5-20 (XHIBENS )
DNERABNZ 2 U723 (2 RIBE L 7258408 adhl3, 16, 17 2R L TV 5.

FROFR AT, WICHEEDOHERE % Figure 5-21 DX v b —Z7 Kb H 55T 5.
KRR R ST 0 80F, BROE /784 (adh33, 35, 39)5° BP 73 0 DA H ALY N2>
2 532485y - (adh36, 37) 2 R &, adh3~5,8~10, 12, 15, 18,22~27, 29, 32,33, 35~37 D 17
RS L. 728, ZNHOWMKINIEHSEHO 5 H BP £ 0 O b OIXHBEIS 112345
FHEITITE A E 7L, adhs, 15, 18,24 (2O TIXFIEER ) O KAFE(15.6nm)IZ 23 S RTIC
FHEEL TVWD Z 2R LTS, RIT, IFRFERICHIR S 7z 8H & 28E Al 2/ L C
BN TWDHEDEHT, BPEBEWLOZHH T % &, adhl4, 9,21, 28,31 BT HND.
7235, adh31 1% 3 DO EHNZEME L TV D0 T RO/ S WVREAIS 77273, adh32 233K
FIEMRIZHR SN TWD Z b, FHBESICRESEEL 52 TW5. £/, adh28 D
BP #1358 & K& <203, FBEIS SR &7 D800 & RIRFIZHIBEL TWDH Z &b,
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HBES ) ORKEIZHFE L TCNDEBEZLND. £, 2OV Ialb—ra UV RRERT
Figure 5-8 @ M2R10-2 TIIHEIZ 2 DOFIBFHE IO — 27 238 %575, Figure.5-20 /.5 &

X,y

Amorphous SiO Part of Adhesives Substrate

(a) Snap Shot of Peel Simulation for
Adhesives Mw227k, RMS10-2

adhl7 & adhl6 23BFRL TWH Z &390 %.
Figure 5-17 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw227k, RMS10-2

Peel stress
Figure 5-18 Snap Bondethpaimdmp kaabmeent transition

before stress maximum value for Mw227k, RMS10-2(first half)
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Figure 5-19 Bonded pairs-displacement transition around
peeling stress maximum value for Mw227k, RMS10-2(first half)
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Figure 5-20 Bonded pairs displacement transition of latter peeling
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Mw227k Cross-linked of 2,3 Molecules Single Chains
Name EP
adh20
free 40 adh32 | adh30 adhdl adh0 0
_ const 89 free 18 free D41 adhdd 0
adh?l adh34 290
free 372 adhd6 | | adhd7 adh35 0
const () const () adha8 146
adh2h adh24 adh?22 adhdd 72
const () SHE_ 1_6. const () |
adhf adhd | | adh5 adh3 adhl adh? | | adh23 | | adhl8 adh19
free 27 const () const 96 conzt 11 free db free 290 canst () const 288 free 240
adhd adhl0 adh8 adh7 adhll adhl4 adhl3 adhlb adh28
const () canst () const () _wom_ 174 wmo_ 48 free 377 wmo_ 6d canst 186 free 58
adh1? adh29 adh27 adhl7
const () const () const () free 387
m&_&m m&_bm
const 3 free 276

Figure 5-21 Network Diagram of Mw227k
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Mw313k-RMS10-2 & It F2

Mw313k & RMS10A-2 OfAEHEIZOWNT 5 DDX %777, Figure 5-22 (XHIBEIL /143
IR &R UT2ZE00 16.8nm (2817 D5 AF v 72 a v b ThD. Figure 5-23 1LHIBES 105
KAEICET AENCHEEL T LE -7 11 KOESEHD BP BOLEALER~T 7T 7 Th 5.
Figure 5-24 (XFIBEIE ) 23 e KAEA U TH 28408 BP B A b SHETWB 77 7C, #5508
adh7, 11,36 O 3ANFET D, 2O &b 3 RKOE S CRIBES O KA L 725 T
WHEEBEZBINLD.

7o, KAEAITT L Mw227k & Mw3 13k (TSR EARICHIR STV BB 8HO BT U
17 KT, Mw313k OGS DALY 40 ATk LT Mw227k OEEHIZ29 K THDH Z &
N5, FIREINTWDEREHO LRI Mw313k OOV NES W, £ 2, FHEER T O Kl
VI % Figure 5-25 CTHERES S % &, Figure 5-26 D% v U — 7 X 5 7 CHH £ 17 fEik
DERSy#H(adh13, 14, 15, 16, 17, 28, 33, 38) 439X T Figure 5-26 IZ H RN TV 5. Z FuixFI 8
ISR E R LTeDB, Z OO SRR 2 & NRRFEE L T TV HIRRBIZ 7
STWHEBZLND.

Part of Adhesives

Amorphous SiO»

Substrate

Figure 5-22 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw313k, RMS10-2
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Figure 5-23 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value

for Mw313k, RMS10-2(first half)
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Figure 5-24 Bonded pairs-displacement transition around

peeling stress maximum value for Mw313k, RMS10-2(first half)
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Figure 5-25 Bonded pairs displacement transition of latter peeling

for Mw313k, RMS10-2 (all displacement)
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dh20
Mw313k :
free 3
_
adh21
free 188
adhl9 adh22 adh24 adh25 adh34
free 29 const () free 43 free 104 const ()
adh0 adhl8 adh23 adh2 adhl adh3 adhb adhd adh6
const 10 free 76 const () const 70 free 142 const 21 const 38 const () free 0
adh3l adh26 adh29 adhl2
const free 53 const const ()
adh3b adhi2 adh30 adh27 adhll adh7 adh8 adhl10 adhd
const () const () const () free 0 free 79 free 247 free 46 const () const ()
adhl4 adhd6 adh39
free 418 free 30 const 3
_ _
adh33 adhl6 adhl7 adhl3 adh38 adh37
free 468 free 420 free 194 fee 92 free 135 free 0
_
adhlb
free 402
adh28
free 17

Figure 5-26 Network diagram of Mw313k
(The area surrounded by the blue line is the area far from the constrained partial chains)
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53.2 HEE— ¥ — ERHBEIS D RIEDE . (PIIREE)

BHET VDT

L E CTORERITS T EP R D RAE N3 U CRIBET R L — & HBES ) O K AEIZ D
WTRHZB IR TEN, AU TETIEET AN =D LR hoiclzh, Hiizlly
T EIFFE U E N T R CRR RO TRET VE 2 01BML, HEETxLX
— KBRS ) DI KA DB D ZAC 2T L=, LUF, 3.2 HH & [REROFIBEEITICREIT 5
M EFERT 5.

Table 11 I[ZH72ICHERR LT 6 DDEFT /L (Mwl41k-IIL, I, Mw227k--I1, I, Mw?3 13k-II, I1I)
DFETCEFLT .

Table 11 Properties of added adhesive models

Model Molecular of Molecular weight Number of Cross- linked
Name maximum molecular of artial chains Density [%]
weight partial chains P y 7o
Mw141k-I
140,600x1 7,200 19 10.0
(reference)
Mw141k-1I 144,000x1 7 200 19 10.0
Mw141k-1IT 136,000x1 7 200 18 9.4
Mw227k--1
226,600x1 7,200 29 15.6
(reference)
Mw227k-11 227,000x1 7200 30 16.7
Mw227k-111 223,000x1 7200 29 15.6
Mw313k-1
313,000x1 7,200 40 21.7
(reference)
Mw313k-1II 308 000x1 7 200 40 21.7
Mw313k-1I1 307 000x1 7 200 40 21.7

WTNOET VY OFEIER & & BEEIL TR TR > TS, TRENDOET L
THFENERDZOIE, #T 5 Mwldlk & Mw227k DE TV TIEIE D EEOE L, 2R4EH]
DFREGENRIR D120 ThH D, Mw313k (TEEHOEULFE U (40 R)Th 252035, ZUEHI DR

R TR T RERS>TND.



o5 5 B KSR B HIEEC 5 X D 2 87

Mw 14 1k-110 | Bff e F2

Figure 5-27 |3 Mwl41k-Il REHE TV ORBES I 2 L— 3 2BV T, HBESH Ol
KIEIZET DENCERICHBEL TLF 5 #0082 RS -2 X EHRTURLTWD.
T Y L) BP 853/ 720y adh8 D 1 ROERST D W3 Fe KABRTIZ HIEfE L T\ 5.
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Figure 5-27 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value

for Mw141k-1I, RMS10-2

RIZ Figure 5-28 TILHIBEILS S5 KAEIZZE S HAHIIZ81T 5, #8508 6 KD BP F D%
{b%& "9, Figure 5-30 & FECHERET 2 &, FEARICHER T TV 5 adho, 4,30,39 & Z4
\ZBEBET D free IRRED adhll, 15 BNHEEIS I OB AMEIZHF G L TNWD EEZ LD, 72
3, HB5r8H adh30 1350 78 14 T O LB TEAH S AD LG L7 FIC| LT
D, #RINTNT, »OBPED 100 LA EHDZ &0, FEEHS ) ORKEIZFHFS LT
W5,

Bt 25N Snm PLRRIZ 1) % HIBEREE % Figure 5-29 Trrd. B 1A KAET%, adh22
Z bR < ERA I T CTZANL 10nm i CTrEEIZHEE L TV D, Z D% 12nm HIH 5 DO F|
BES ORI, K23 ahd22 THHEEZHND.
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Figure 5-28 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for

Mw141k-1I, RMS10-2(first half)
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Figure 5-29 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling

for Mw141k-1I, RMS10-2
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Figure 5-30 Network diagram of Mw141k-II
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Mw 141k-T110D ] Bfe i Fe

Mw141k-IIl ¥EEAIET L OFEES I = L—3 3 AAZBWT, HEES ) O KEIZES
DR TE2ICHIEE L C L E 5 H5y8H% Figure 5-31 (SHIBEIS /1-Z507 % & AR TORL T
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Figure 5-31 Bonded pairs-displacement transition before
stress maximum value for Mw141k-1IT RMS10-2
FIFEIS 3 RAEIC = D AUEIC BT 5, E5rH0 BP 20284k & RIBEIS /) DX &2 7R

. HEDS PR KRIEZ R DBRIZIE, H5ESHICE T DRAER OB TR T ELT 7 A
SiOx 2 BLHE L TWDIREETHIIE, TOFABIITRADB TN DL EEZBNDD
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Figure 5-32 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value

for Mw141k-11I, RMS10-2(first half)
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Figure 5-33 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling
for Mw141k-III, RMS10-2
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Figure 5-34 Network diagram of Mw141k-II
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Figure 5-35 Bonded pairs-displacement transition before

stress maximum value for Mw227k-I1 RMS10-2
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Figure 5-36 Bonded pairs-displacement transition around
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Figure 5-37 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling
for Mw227k-11, RMS10-2
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Figure 5-38 Network diagram of Mw227k-III
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Figure 5-39 Bonded pairs-displacement transition before

stress maximum value for Mw227k-1I1 RMS10-2
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Figure 5-41 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling
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Figure 5-42 Network diagram of Mw272k-III
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Figure 5-46 Network diagram of Mw313k-II
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54 {55

ARETII D TEORR 2 3 FEHEORERT T L (Mwl4lk, Mw227k, Mw313) (Zxf L, 4]
WD R 2 3FEOMERET N EFTITHEEL, B9 FEOETT WK 2 HIEE
Ralb—YarEBInolc. TOB, KAERORMEME L, 40 Kb L #HFE LD
MY ERT Ry T =7 KEER L, RBEEOERIZ LR > TTELT 7 A S0 EFEA L
ToER BN HIBE - FEG L. WEAIR Tt OB IS 2 77 7 2B L. HIBEBR SR DT &
BIlolz.

Fv FU—ZIFHBEY I 2 b— 3 VIR BB C B H 9 5 S (Substrate) & HE 5
L CWDREER OB 82 RO THATREY, Xy U —27RICH D5 FITE 8403
TENLT 7 ASiO, EFEG L TV A ARILL TS, ZOXKITHEAIFBEORETEZ N 1L —
ARRETC, FRICHER SN E o8 O BEPICEIZHL, Z0%, EEHITERN
TENEZEZHE - THIBEDSEIT L TS, ZOEE, SN T LT 7 A Si0, LEAS L TWND
e ld, MERIOT ELT 7 X SiO 15 DRIBENHES, HABTRE R HEEST 2 2 L1
725, FERICHESH TORWESEEIZTEL T 7 A SIQICEFDEEEEEEEE6LH
%)

Table 11 lZRL729FFNDY I 2 b— g UiERE S LI, RIS O KAl & FIHE
TRF— EFBEEREWE B R DN DHEME A F I L2 b D% Table 12 1277, Hi7zIilHA
Hi U 72%%fE & L C” Total number of bonded pairs” (%, SERICHIBET 2 ETIZTENLT 7 A
SiO; L AEAIRABIZ S D REE AR F DI 2 R L TWAD. £72,  “Number of partial chains
at stress maximum value” | ZRIBEIS T1 23 e KBS 72 o 72 BRIZ, FEEEA B LT B E 484
DAEERLIZHDTHD.

Table 12 12H 2 9 ET LDV I 2 bL—3 3 »TlE, HEESHORKMEIZET DRI HEE
LCLEIMmeH e, HBES I ORKEMTOEH, % U CTRBICHER SN =508
BIEVLEIZ & D S HIBET 202 & D 3 2D/ 8— NI T TfT 2B 27 o 7.
FEE, FIEES S ORKMEMITIZBWT, TEALT 7 A Si0y ERERIDES LTV D8
DOAREE L, FIEEIS T O KL% Figure 5-51 (23T, W OET L HEEHOARE N L0
i DSBS S OB KAEN KR E K R BEANRH D Z LB omoiz.

F 72 Figure 5-52 T, 6% O (Total number of bonded pairs) & FIBfE—= /L 5 —
ORfRETRLTEY, AR TROBRBNRKREL 72D LRPELRLF—H K& RDH &
3, HATIZBITDOMELERIZRD Z R OMNToT.



55 OREAI D BRI 5 2 5 R 106

Table 12 Stress maximum values and Peel energy and correlational parameters in RMS10

Total number Peel ener Number of partial Stress Peeling
Model name of bonded [eV] 9y chains at stress maximum length
pairs maximum value values[MPa] [nm]
Mw141k-1 3,081 2,789 2 236.9 60
Mw141k-I1 2,174 1,999 6 390.8 30
Mw141k-1I1 3,054 3,055 5 471 28
Mw227k-1 4,058 4,058 5 402.6 60
Mw227k-1I 4,502 4,597 5 449.2 40
Mw227k-III 3,503 2,654 5 446.4 20
Mw313k-1 4,722 4,722 3 253.5 72
Mw313K-II 3,765 3,765 8 652.2 30
Mw313k-II1 3,851 3,851 6 582.2 28
700 Av. 496.0
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Figure 5-51 Stress maximum values of each models
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Figure 5-52 Peel energies of each models

Figure 5-51 1Z 9 D DET M3 2 HBES ) DR KEEZ R L2 D TH D, HBHD
Mw141k-1, Mw227k-1, Mw313k-1TCiZ Mw227k-10DE T /L D B S HIBER 1 D fe KAE T2 - 72

23, Figure 5-51 T T EILIINANTY X2 -TE D, Mw227k OE T L CHIBEIG 123
WRKRIZIRD Z Eidiem otz Te LA Mwldlk, Mw227k, Mw313k &\ 5 2y 18 2 & TR
ST DI IABEIT 6 LTI A IR D &, 53 FEmDENINT D ISRV RIBEIS 15 R OS2I E )
REL DM E7R D, KR FEP—FRE WV Mw3 13k TIEYHIEE ORLE D56 DK
MREL, RIVERKRELBROTZHEREZZOND.

F@m49fiﬁ%ﬁ@%%m%ﬁbfmé%®%%mﬁ&%\ﬁ®$ﬁ Z B BELR S
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D KA % Figure 5-53 127 v h L7z,
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Figure 5-53 Stress maximum value vs number of partial chains
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Figure 5-54 Total number of bonded pairs vs peel energy. (RMS10A)
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FOE fhmESBOREE

AMFFE TIIPAR A REIR, R SR ITEC 31T 2 bkt e & Bl L -C U 2 K65 41 O i
BB HOWT, WA DR RRBEET 2RI LI = R L F =R ORI O R E S %
FEMTE H & U CHLG AT LT,

FIETIE, Siv=OKHE (TELT 7 X Si0) EREROM CRENRLRDET NV
EEHEREG L, TRAX— - R EELEEGHEOFT) bR Lz, Hil T DFT #HHE O
FERAFHTHEI9ICMD ORT Uy LN TG A —FEPiET5H LT, Si0, & &R %
HE LI DT VI LT MD R ZAIREE L7c.

FA4BETE, HERTHLITENLT 7 A S0, OREMI &, JEERFROE NI LT
HEEEF DN EDO LD IZRBRDINITHONWTIT L. EERHOREE & HIZTENLT 7 X
Si0, EREEANET-FEAIRRE (4A LIN) 1272 B JFE 1% OE AN LA & = R L5 — MK
T 5ERABEE LIRS, REO RMS ERKE WET VOGBREERTXOBN L
<, AZFNVX—TEL D Z BTz, FICHEAT LT =IOV TIE, Fimkl
WL TTENALT 7 A SO N3 WILMICHIESND Z &L TRATRLF—ZEK T EHED
RN RKEL, 77—z X —1 0 4 van der Waals JJDEEN S 725 Z E N5
oo FERE LT, REHSOKEWET VO NHIBEIR T O RKAEE L ORI R L X —
DIENRKREL 2D WD TERHLMNITRY, REH S 23K EWHE RIS L TREE A
RRBRBHET 2 Z EnTEiuE, RElcB T 2HERO”KEZ R LEF—IIRE T LRy
Mo,

F 5 ETIIAFEORR D 3FEOKMAEANITT L ENEIUK LT, YIHENRRD
3FEHORERET L, FHOMEOET VAHBEL, HEf I —TarizBIlko
7o TOBE, KAEROREEEL, 40 K HHpERILOSRNBY 2RI Ry U —7 K
EUERR LT, Ry bU—7 KITHEEY 2 2 b—3 3 VRS —EHE T A3 5 AR
(Substrate) & #5 L TV D RE R O 38 &2 RO CHA TR Y, Xy FY—27KIZH
DEFIIE A EHN T ENL T 7 A Si0, EFEG L TWDHAERIL L TS, 2 ORITHEAEAIH
BEDOWEITZ N L—AFHET, RIS ES8H O BSEpIcEiEHL, =0
%, ZUEAICERNTIEF I > THEENHEIT L TV, 2O, MR TELT 7 A
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NOFEREAETIZBNT, TEAT 7 X SO, EREFINDFEE L TEBY, MHOoaR5to
B LT D aimic T oo L, RS TORKEA KR LIZE 25, W
THOET VT HERGEH O AR & FIBEE ) DR KT L BIBIRICZ/Z2 D Z LBy ot &
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2D LRy inoT-. £7-, Figure 5-51 b8 Y, HBES T OFRKMIZOWNTE
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WD ZERERBEN S BN o7, FHIBES T O i KA & E3 8H OARZ D BIFRIZ DWW T
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5. MZT, RN ZHRAICERES 2 FiEE LT, Hitic8 s ik L%y U
— I AT T NEER L, & IZEMICER SN IEE S8 E 7L T 7 X Si0; & fEEIR
RBIZ o DA AR T OB ARLT D22 LT, BT L-Ub (KET /LTI 10nm? F2E D 5E
) ICBTARHEEOHEITE FL— 2T 5 2 ERNESITR 5T,

EIGH~O—FIE LTEZONDIFHEETDHE, VELVZHEHADIL I TEZIZIE
RXEHE D AAERATEE R FE A VT THEBE L, AR ORIRITH A S 250 178
8 OABERIBET D LT, Xy NI—2 XA T 7T L2080, REMOES
NEAFEIZa br— L TE5EE2 BN, (Figure 6-1)

RIFFZBVTHER L, HEES S 2L —a Va2 B IR HBEE T V1L, KA DL
LN 2 —E O (9.4~21.7%) [ZINE->THEY, BELIEXY NTV—I XA T T
TLOZE DT FIEEZ L HWNWD 2 LT, FEEEEBAZHAT L LA METH -T2, Ll
NG, SLIBMEEENSDICREL 2D LT, REEFEHDPRELSEDD LWV H 5T
D 0 [51-53], —MKAI 7oA RO K O I HEss 7t iE ~ DI ST I K DB 3 54T



6=

=
>
2
S
=
e

111

D LHEMI S D . ABFFEOE FHHFEPH O RARDIZ SN TS OMRFTRE & L7zw.

AHORY

Arlal, KGR H O ZRAEAEIE CELE SRS A OREME & BEECEIR A H D Z E BB LT o
fo. BT TET BT D NE/37 A —% 2L S T8 158 7 L T b 2R HE
WEROHEEY I = L—3 3 TORMERITS, FEM & OBEFIEZ MR LW e BT
W5,

Fiz, ABEWERR LTEREAIE T V2T DRI T 7 LREN IR T2 72,
K LMo BT MR DMEEF > TV D, L LRSS HAREE 043 K& VKA Al
FPEEERO Ry NI iEE L D70, 1FE, TLADOX I EOHMEEE R
Z LB ZOWREORAERNC Figure 6-1 D L 2 e R EDZ Ao lEEfAGSE 5 2
ET, WA NFEORIENATRER M ZER TE DM H D L EXTWVD

adh adh adh adh adh adh
0 0 0 0 0 0
| | | | | |
adh adh adh adh adh adh
(|) T T |0 T (|) B 2 2 1 )
adh adh adh adh adh adh L7 tetiR
0 0 0 0 0 0
| | | | | |
adh adh adh adh adh adh
306 295 303 305 293 292

AT R HEAE B ML

Figure 6-1 Controllable structure of adhesive force

NP e/ R { il



112

2275 3CHR

HAT RIS JIS 20109:2015 KixE 7T —7 « Rid > — b HGE, 2015

WO - HAE BN QRA EZRB S, BoHOHE « KT Q&A, 2013

wIL=J% BEHEA CRAERD . &0+ TITT, 1991

hEEE, RAEOIELR 5. 77 VVKERIEAR OB, AAEE e THAE OEAES) |
Vol.40 No.1, 2020.
| ERERE. WAEDIEL 3. ¥y X7 7 A Y —OREN. AABAE S THEOHINGS] |
Vol.40 No.1, 2020.

[6] WIEFEIL. T —7 23BN LT, BEX5— DHAEOWE] (M) T—. AAMIEYREE,
Vol.71, No.5, pp318-322, 2016.

[7] Takamoto. So, Tomohisa Kumagai, Takahiro Yamasaki, Takahisa Ohno, Chioko Kaneta, Asuka
Hatano and Satoshi Izumi. Charge-Transfer Interatomic Potential for Investigation of the Thermal-
Oxidation Growth Process of Silicon. Journal of Applied Physics, 120.16, 2016.

[8] Scheerschmidt, K., D. Conrad, A. Belov, and D. Timpel, Enhanced Semi-Empirical Potentials in
Molecular Dynamics Simulations of Wafer Bonding. Materials Science in Semiconductor
Processing, pp.129-135, 2000.

[9] Shimizu, Jun, Hiroshi Eda, Libo Zhou, and Hidemitsu Okabe. Molecular Dynamics Simulation
of Adhesion Effect on Material Removal and Tool Wear in Diamond Grinding of Silicon Wafer.
Tribology Online, 3.5 pp248-53, 2008.

[10] ASEf, SFEL, JORET, AiFHmER], KERS, BIEFHE, fEx REFT, i
M. T —T7 %y 7RBRIZL D F v 7 ORMRERKANE SRR DRl L 72T 2

UNR7 0y 7 aRl) ~—OHERE. HAEE 7256, Vol.46, No.12, pp466-472,  2010.

[11] R &, SAEE, (RFIL, BHFE, WEEW, 727 Vv R7ny 7 aRf)<—0
H oo 7 BRI LIFTHREAE & MR S OB, HARREE F25E, Vol.49, No.2, pp50-55,
2013.

[12] AfEfh, BFEEM, Samd, B R, HEEW, MEAICBT 5902 NMR %
NIRRT, B OARHEE FEE,  Vol.52, No.8, pp.236-243, 2016.



235 Lk 113

[13] Okada, Shun, Yusuke Kashihara, Tomoyasu Hirai, Syuji Fujii, Yoshinobu Nakamura, Yoshiaki
Urahama, Makiko Ito, Xiaobin Liang, and Ken Nakajima. Adhesion Properties of Polyacrylic Block
Copolymer Pressure-Sensitive Adhesives and Analysis by Pulse NMR and AFM Force Curve.
Journal of Applied Polymer Science Vol.136 No.29, pp.1-10, 2019.

[14] Kowalski, Arkadiusz, and Zbigniew Czech. The Effects of Substrate Surface Properties on Tack
Performance of Acrylic Pressure-Sensitive Adhesives (PSAs). International Journal of Adhesion
and Adhesives, Vol.60, pp.9—15, 2015.

[15] Khalina, Morteza, Mahmood Sanei, Hamid Salehi Mobarakeh, and Ali Reza Mahdavian.
Preparation of Acrylic/Silica Nanocomposites Latexes with Potential Application in Pressure
Sensitive Adhesive. International Journal of Adhesion and Adhesives, Vol.58, pp.21-27, 2015.

[16] Sugizaki, Yoshiki, Takaaki Shiina, Yoshimi Tanaka, and Atsushi Suzuki. Effects of Peel Angle on
Peel Force of Adhesive Tape from Soft Adherend. Journal of Adhesion Science and Technology,
Vol.30, No.24, pp.2637-54, 2016.

[17] Sugizaki, Yoshiki, and Atsushi Suzuki. Unsteady Peeling Accompanied by Oscillations of
Adhesive Tape from a Soft Adherend. Soft Matter, Vol.15, No.35, pp7080-88, 2019.

[18] Takahashi, Kosuke, Yuichiro Yamagata, Kazuaki Inaba, Kikuo Kishimoto, Shiori Tomioka, and
Toshio Sugizaki. Characterization of Tack Strength Based on Cavity-Growth Criterion. Langmuir,
Vol.32, No.14, pp.3525-31, 2016.

[19] Takahashi, Kosuke, Ryuto Oda, Kazuaki Inaba, and Kikuo Kishimoto. Scaling Effect on the
Detachment of Pressure-Sensitive Adhesives through Fibrillation Characterized by a Probe-Tack
Test. Soft Matter, Vol.16 No.28, pp.6493—6500, 2020.

[20] Barney, Christopher W., Carey E. Dougan, Kelly R. McLeod, Amir Kazemi-Moridani, Yue
Zheng, Ziyu Ye, Sacchita Tiwari, Ipek Sacligila, Robert A. Rigglemanf, Shengqiang Caid, Jae-
Hwang Leec, Shelly R. Peytonb, Gregory N. Tewa, and Alfred J. Crosby. Cavitation in Soft Matter.
Proceedings of the National Academy of Sciences of the United States of America, Vol.117, No.17,
2020.

[21] Yamaguchi, T., H. Morita, and M. Doi. Modeling on Debonding Dynamics of Pressure-Sensitive
Adhesives. European Physical Journal E Vol.20, No.1, pp.7-17, 2006.

[22] Yamaguchi, T., and M. Doi. Debonding Dynamics of Pressure-Sensitive Adhesives: 3D Block
Model. European Physical Journal E Vol.21, No.4, pp.331-39, 2006.

[23] Yamaguchi, T., K. Koike, and M. Doi. In Situ Observation of Stereoscopic Shapes of Cavities in
Soft Adhesives. Epl Vol.77, No.6, 2007.

[24] Creton, Costantino, and Matteo Ciccotti. Fracture and Adhesion of Soft Materials: A Review.
Reports on Progress in Physics Vol.79, No.4, 2016.

[25] Yamaguchi, Tetsuo, Costantino Creton, and Masao Doi. Simple Model on Debonding of Soft
Adhesives. Soft Matter Vol.14, No.30, pp.6206—13, 2018.



235 Lk 114

[26] Yamazaki, Yoshihiro, and Akihiko Toda. Dynamical-Morphological Property of Adhesive Tape in
Peeling. Journal of the Physical Society of Japan Vol.71, No.7, pp.1618-21, 2002.

[27] Yamazaki, Yoshihiro, and Akihiko Toda. Pattern Formation and Spatiotemporal Behavior of
Adhesive in Peeling. Physica D: Nonlinear Phenomena Vol.214 No.2, pp.120-31, 2006.

[28] Yamazaki, Yoshihiro. 2011. “Collective Behavior of Bistable Units with Global and Asymmetric
Local Interactions.” Progress of Theoretical Physics Vol.125, No.4, pp.641-52, 2011.

[29] Yamazaki, Yoshihiro, Ken Yamamoto, Daisuke Kadono, and Akihiko Toda. 2012. Spatiotemporal
Patterns Formed by the Dynamics of Bistable Units with Global and Asymmetric Local Interactions.
Journal of the Physical Society of Japan Vol.81, No.4, pp.19-21, 2012.

[30] Yamazaki, Yoshihiro. Dynamical Transitions between Stick-Slip and Steady Motions of Bistable
Units with Global and Asymmetric Local Interactions. Journal of the Physical Society of Japan
Vol.86, No.4, pp.4-7, 2017.

[31] TAKAHASHI, Kosuke, Satoshi KUMAGAI, Yuichiro KATSUYAMA, Kazuaki INABA, Kikuo
KISHIMOTO, Mikinori YAMADA, and Masaaki YANAKA. Influence of Viscoelastic Property of
Adhesive Material on Evaluation of Peel Strength. Transactions of the JSME (in Japanese) Vol.§82,
No.833, 2016.

[32] Villey, Richard, Pierre Philippe Cortet, Costantino Creton, and Matteo Ciccotti. In-Situ
Measurement of the Large Strain Response of the Fibrillar Debonding Region during the Steady
Peeling of Pressure Sensitive Adhesives. International Journal of Fracture Vol.204, No.2, pp.175—
90, 2017.

[33] Budiman, Bentang Arief, Kosuke Takahashi, Kazuaki Inaba, and Kikuo Kishimoto. Evaluation of
Interfacial Strength between Fiber and Matrix Based on Cohesive Zone Modeling. Composites Part
A: Applied Science and Manufacturing Vol.90, pp.211-17, 2016.

[34] Mubashar, A., I. A. Ashcroft, G. W. Critchlow, and A. D. Crocombe. Strength Prediction of
Adhesive Joints after Cyclic Moisture Conditioning Using a Cohesive Zone Model. Engineering
Fracture Mechanics Vol.78, No.16, pp.2746—60, 2011.

[35] Hu, P, X. Han, L. F.M. Da Silva, and W. D. Li. Strength Prediction of Adhesively Bonded Joints
under Cyclic Thermal Loading Using a Cohesive Zone Model. International Journal of Adhesion
and Adhesives Vol.41, pp.6—15, 2013.

[36] Mohammed, I. K.; Charalambides, M. N.; Kinloch, A. J. Modelling the Interfacial Peeling of
Pressure-Sensitive Adhesives. J. Nonnewton. Fluid Mech Vol.222, pp.141-150, 2015.

[37] Hayashida, Shota, Toru Sugaya, Satoshi Kuramoto, Chiaki Sato, Arata Mihara, and Takashi
Onuma. Impact Strength of Joints Bonded with High-Strength Pressure-Sensitive Adhesive.
International Journal of Adhesion and Adhesives Vol.56, pp.61-72, 2015.



235 Lk 115

[38] Mohammed, I. K., M. N. Charalambides, and A. J. Kinloch. Modeling the Effect of Rate and
Geometry on Peeling and Tack of Pressure-Sensitive Adhesives. Journal of Non-Newtonian Fluid
Mechanics Vol.233, pp.85-94, 2016.

[39] Mohammed, Idris K., Anthony J. Kinloch, and Maria N. Charalambides. Modelling the Peeling
Behavior of Soft Adhesives. Procedia Structural Integrity Vol.2, pp.326-33, 2016.

[40] Mukherjee, Bikramjit, Romesh C. Batra, and David A. Dillard. Edge Debonding in Peeling of a
Thin Flexible Plate from an Elastomer Layer: A Cohesive Zone Model Analysis. Journal of Applied
Mechanics, Transactions ASME Vol.84, No.2, pp.1-10, 2017.

[41] Pettersson, Simon, Jonas Engqvist, Stephen Hall, Nils Toft, and Hékan Hallberg. Peel Testing of a
Packaging Material Laminate Studied by In-Situ X-Ray Tomography and Cohesive Zone Modeling.
International Journal of Adhesion and Adhesives Vol.95, May, 2019.

[42] Sluis, Olaf van der, Tijmen Vermeij, Jan Neggers, Bart Vossen, Marc van Maris, Jan Vanfleteren,
Marc Geers, and Johan Hoefnagels. From Fibrils to Toughness: Multi-Scale Mechanics of
Fibrillating Interfaces in Stretchable Electronics. Materials Vol.11 No.2, pp.1-19, 2018.

[43] Bosch, M. J. van den, P. J.G. Schreurs, and M. G.D. Geers. A Cohesive Zone Model with a Large
Displacement Formulation Accounting for Interfacial Fibrilation. European Journal of Mechanics,
A/Solids Vol.26 No.1, 1-19, 2007.

[44] Zhang, Liang, and Jyhwen Wang. A Generalized Cohesive Zone Model of the Peel Test for
Pressure-Sensitive Adhesives. International Journal of Adhesion and Adhesives Vol.29, No.3,
pp-217-24, 2009.

[45] Mukherjee, Bikramjit, David A. Dillard, Robert B. Moore, and Romesh C. Batra. Debonding of
Confined Elastomeric Layer Using Cohesive Zone Model. International Journal of Adhesion and
Adhesives Vol.66, pp.114-27, 2016.

[46] Varchanis, S., A. Kordalis, Y. Dimakopoulos, and J. Tsamopoulos. Adhesion, Cavitation, and
Fibrillation during the Debonding Process of Pressure Sensitive Adhesives. Physical Review Fluids
Vol.6 No.1, pp.1-28, 2021.

[47] Wiest, J. M. A Differential Constitutive Equation for Polymer Melts. Rheologica Acta Vol.28
No.1, pp.4-12, 1989.

[48] Stephanou, Pavlos S., Chunggi Baig, and Vlasis G. Mavrantzas. A Generalized Differential
Constitutive Equation for Polymer Melts Based on Principles of Nonequilibrium Thermodynamics.
Journal of Rheology Vol.53 No.2, pp.309-37, 2009.

[49] Solar, Max, Zhao Qin, and Markus J. Buehler. Molecular Mechanics and Performance of
Crosslinked Amorphous Polymer Adhesives. Journal of Materials Research Vol.29, No.9, pp.1077—
85,2014.



235 Lk 116

[50] Jin, Kai, Diego Lopez Barreiro, Francisco J. Martin-Martinez, Zhao Qin, Marc Hamm, Charles
W. Paul, and Markus J. Buehler. Improving the Performance of Pressure Sensitive Adhesives by
Tuning the Crosslinking Density and Locations. Polymer Vol.154, May, pp.164-71, 2018.

[51] Lopez Barreiro, Diego, Kai Jin, Francisco J. Martin-Martinez, Zhao Qin, Marc Hamm, Charles
W. Paul, and Markus J. Buehler. Molecular Dynamics Study of the Mechanical Properties of
Polydisperse Pressure-Sensitive Adhesives. International Journal of Adhesion and Adhesives
Vol.92, April, pp.58-64, 2019.

[52] Tsige, Mesfin, and Mark J. Stevens. Effect of Cross-Linker Functionality on the Adhesion of
Highly Cross-Linked Polymer Networks: A Molecular Dynamics Study of Epoxies.
Macromolecules Vol.37 No.2, pp.630-37, 2004.

[53] Tsige, Mesfin, Christian D. Lorenz, and Mark J. Stevens. Role of Network Connectivity on the
Mechanical Properties of Highly Cross-Linked Polymers. Macromolecules Vol.37, No.22, pp.8466—
72,2004.

[54] Aramoon, Amin, Timothy D. Breitzman, Christopher Woodward, and Jaafar A. El-Awady.
Coarse-Grained Molecular Dynamics Study of the Curing and Properties of Highly Cross-Linked
Epoxy Polymers. Journal of Physical Chemistry B Vol.120 No.35, pp.9495-9505, 2016.

[55] Yagyu, Hiromasa. Coarse-Grained Molecular Dynamics Simulation of the Effects of Strain Rate
on Tensile Stress of Cross-Linked Rubber. Soft Materials Vol.13 No.4, pp.263—70, 2015.

[56] Yagyu, Hiromasa. 2017. Simulations of the Effects of Filler Aggregation and Filler-Rubber Bond
on the Elongation Behavior of Filled Cross-Linked Rubber by Coarse-Grained Molecular
Dynamics. Soft Materials Vol.15 No.4, pp.263-71, 2017.

[57] Hsu, David D., Wenjie Xia, Steven G. Arturo, and Sinan Keten. Thermomechanically Consistent
and Temperature Transferable Coarse-Graining of Atactic Polystyrene. Macromolecules Vol48,
No.9, pp.3057-68, 2015.

[58] Hagita, Katsumi, Hiroshi Morita, and Hiroshi Takano. Molecular Dynamics Simulation Study of
a Fracture of Filler-Filled Polymer Nanocomposites. Polymer Vol.99, pp.368-75, 2016.

[59] Anastassiou, Alexandros, and Vlasis G Mavrantzas. Molecular Structure and Work of Adhesion of
Poly( n -Butyl Acrylate) and Poly( n -Butyl Acrylate- Co -Acrylic Acid) on a-Quartz, a-Ferric
Oxide, and a-Ferrite from Detailed Molecular Dynamics Simulations. Macromolecules Vol .48,
No.22, pp.8262-84, 2015.

[60] Qin, Zhao, Kai Jin, and Markus J. Buehler. 2016. Molecular Modeling and Mechanics of Acrylic
Adhesives on a Graphene Substrate with Roughness. BioNanoScience Vol.6, pp.177-84, 2016.

[61] . EERARSFHBMMEICB T Iab—vayOfH. 7o 7n
Vol.16, No.3, 2014.



235 Lk 117

[62] Hanson, Ben, John Hofmann, and Melissa A. Pasquinelli. Influence of Copolyester Composition
on Adhesion to Soda-Lime Glass via Molecular Dynamics Simulations. ACS Applied Materials and
Interfaces Vol.8, No.21, pp.13583-89, 2016.

[63] Min, Kyoungmin, Yaeji Kim, Sushmit Goyal, Sung Hoon Lee, Matt McKenzie, Hyunhang Park,
Elizabeth S. Savoy, et al. 2016. “Interfacial Adhesion Behavior of Polyimides on Silica Glass: A
Molecular Dynamics Study.” Polymer Vol.98, pp.1-10, 2016.

[64] Lee, Sung Hoon, Ross J. Stewart, Hyunhang Park, Sushmit Goyal, Venkatesh Botu, Hyunbin
Kim, Kyoungmin Min, Eunseog Cho, Aravind R. Rammohan, and John C. Mauro. Effect of
Nanoscale Roughness on Adhesion between Glassy Silica and Polyimides: A Molecular Dynamics
Study. Journal of Physical Chemistry C Vol.121, No.39, pp.24648-56, 2017.

[65] Yaphary, Yohannes L., Zechuan Yu, Raymond H.W. Lam, David Hui, and Denvid Lau. Molecular
Dynamics Simulations on Adhesion of Epoxy-Silica Interface in Salt Environment. Composites Part
B: Engineering Vol.131, pp.165-72, 2017.

[66] WA H.z, U BEFE k. 2 FEIERIRIC K D8RR i OB O, AA
P35 #4355, Vol.51, No.3, pp.80-88, 2015.

[67] Stoffels, Mark T., Mark P. Staiger, and Catherine M. Bishop. Reduced Interfacial Adhesion in
Glass Fibre-Epoxy Composites Due to Water Absorption via Molecular Dynamics Simulations.
Composites Part A: Applied Science and Manufacturing Vol.118, pp.99-105, 2019.

[68] Tam, Lik ho, Li He, and Chao Wu. Molecular Dynamics Study on the Effect of Salt Environment
on Interfacial Structure, Stress, and Adhesion of Carbon Fiber/Epoxy Interface. Composite
Interfaces Vol.26, No.5, pp.431-47, 2019.

[69] Bahlakeh, Ghasem, Bahram Ramezanzadeh, and Mohammad Ramezanzadeh. New Detailed
Insights on the Role of a Novel Praseodymium Nanofilm on the Polymer/Steel Interfacial Adhesion
Bonds in Dry and Wet Conditions: An Integrated Molecular Dynamics Simulation and Experimental
Study. Journal of the Taiwan Institute of Chemical Engineers Vol.85, pp.221-36, 2018.

[70] Fujimoto, Kazushi, Zhiye Tang, Wataru Shinoda, and Susumu Okazaki. All-Atom Molecular
Dynamics Study of Impact Fracture of Glassy Polymers. I: Molecular Mechanism of Brittleness of
PMMA and Ductility of PC. Polymer Vol.178, March, 2019.

[71] Zheng, Xuan, Hongtao Zhu, Buyung Kosasih, and A. Kiet Tieu. A Molecular Dynamics
Simulation of Boundary Lubrication: The Effect of n-Alkanes Chain Length and Normal Load.
Wear Vol.301 pp.62—69, 2013.

[72] Cao, Zhen, and Andrey V. Dobrynin. 2016. Nanoparticles as Adhesives for Soft Polymeric
Materials. Macromolecules Vol.49 No.9, pp.3586-92, 2016.

[73] Duin, Adri C.T. Van, Siddharth Dasgupta, Francois Lorant, and William A. Goddard. ReaxFF: A
Reactive Force Field for Hydrocarbons. Journal of Physical Chemistry A No.105 Vol.41, pp.9396—
9409, 2001.



235 Lk 118

[74] Liu, Lianchi, Yi Liu, Sergey V. Zybin, Huai Sun, and William A. Goddard. ReaxFF-Lg:
Correction of the ReaxFF Reactive Force Field for London Dispersion, with Applications to the
Equations of State for Energetic Materials. Journal of Physical Chemistry A Vol.115, No.40,
pp.11016-22, 2011.

[75] Senftle, Thomas P., Sungwook Hong, Md Mahbubul Islam, Sudhir B. Kylasa, Yuanxia Zheng,
Yun Kyung Shin, Chad Junkermeier, et al. The ReaxFF Reactive Force-Field: Development,
Applications and Future Directions. Npj Computational Materials Vol.2, 2016

[76] Shudo, Yasuyuki, Atsushi Izumi, Katsumi Hagita, Toshio Nakao, and Mitsuhiro Shibayama.
Large-Scale Molecular Dynamics Simulation of Crosslinked Phenolic Resins Using Pseudo-
Reaction Model. Polymer Vol.103, pp.261-76, 2016.

[77] Shudo, Yasuyuki, Atsushi [zumi, Katsumi Hagita, Toshio Nakao, and Mitsuhiro Shibayama.
Structure-Mechanical Property Relationships in Crosslinked Phenolic Resin Investigated by
Molecular Dynamics Simulation. Polymer (United Kingdom) Vol.116, pp.506—14, 2017.

[78] Yamamoto, Satoru, Riichi Kuwahara, Mika Aoki, Atsuomi Shundo, and Keiji Tanaka. Molecular
Events for an Epoxy—Amine System at a Copper Interface. ACS Applied Polymer Materials Vol.2,
No.4, pp.1474-81, 2020.

[79] Yang, Qing, Xin Chen, Zhouwen He, Fengtao Lan, and Hui Liu. The Glass Transition
Temperature Measurements of Polyethylene: Determined by Using Molecular Dynamic Method.
RSC Advances Vol.6, No.15, pp.12053-60, 2016.

[80] Boudraa, Kamel, Tewfik Bouchaour, and Ulrich Maschke. Thermal Analysis of Interpenetrating
Polymer Networks through Molecular Dynamics Simulations: A Comparison with Experiments.
Journal of Thermal Analysis and Calorimetry Vol.140 No.4, pp.1845-57, 2020.

[81] Kldhn, Marco, Ranganathan Krishnan, Jia Min Phang, Freda C.H. Lim, Alexander M. van Herk,
and Satyasankar Jana. Effect of External and Internal Plasticization on the Glass Transition
Temperature of (Meth)Acrylate Polymers Studied with Molecular Dynamics Simulations and
Calorimetry. Polymer Vol.179 February, 121635, 2019.

[82] Chen, Xuexue, Yaxin Wang, Zhipeng Cheng, Jie Wei, Yifeng Shi, and Jun Qian. Diffusion
Behavior of Drug Molecules in Acrylic Pressure-Sensitive Adhesive. ACS Omega Vol.5 No.16,
pp-9408-19, 2020.

[83] Wang, Yaxin, Jun Qian, Minghui Fang, Ruilin Guo, and Yifeng Shi. The Effects of Monomer on
the Diffusion Behavior of Drug Molecules in Acrylic Pressure-Sensitive Adhesive. Materials
Research Express 8 (3). 2021.

[84] Nizam, Nurul Farah Izati Ahmad, Nabihah Sallih, Dewi Puspitasari, Turnad Lenggo Ginta, and
Mazli Mustapha. The Influence of Substrate Surface Energy on the Adhesion Compatibility of
Epoxy Adhesive Using Molecular Simulation Tool. ARPN Journal of Engineering and Applied
Sciences Vol.13 No.8, pp.2786-92, 2018.



235 Lk 119

[85] Riniker, Sereina. Molecular Dynamics Fingerprints (MDFP): Machine Learning from MD Data
to Predict Free-Energy Differences. Journal of Chemical Information and Modeling 57 (4): 72641,
2017.

[86] Deringer, Volker L., and Gébor Csanyi. Machine Learning Based Interatomic Potential for
Amorphous Carbon. Physical Review B Vol.95, No.9, pp.1-15, 2017.

[87] Suzuki, Teppei, Ryo Tamura, and Tsuyoshi Miyazaki. Machine Learning for Atomic Forces in a
Crystalline Solid: Transferability to Various Temperatures. International Journal of Quantum
Chemistry Vol.117, No.1, pp.33-39, 2017.

[88] Hosoya, Ryohei, Hiroshi Morita, and Ken Nakajima. Analysis of Nanomechanical Properties of
Polyethylene Using Molecular Dynamics Simulation. Macromolecules Vol.53, No.15, pp.6163—72,
2020.

[89] Semoto, Takayuki, Yuta Tsuji, and Kazunari Yoshizawa. Molecular Understanding of the
Adhesive Force between a Metal Oxide Surface and an Epoxy Resin: Effects of Surface Water.
Bulletin of the Chemical Society of Japan Vol.85, No.6, pp.672—78, 2012.

[90] Higuchi, Chisa, Hiromasa Tanaka, and Kazunari Yoshizawa. “Molecular Understanding of the
Adhesive Interactions between Silica Surface and Epoxy Resin: Effects of Interfacial Water.”
Journal of Computational Chemistry Vol.40 No.1, pp.164-71, 2019.

[91] Belaidi, O., T. Bouchaour, and U. Maschke. The Molecular Conformation of Butyl Acrylate - A
Vibrational Spectroscopy and Computational Study. Vibrational Spectroscopy Vol.73, pp.56—66,
2014.

[92] Ostrowski, Stawomir, Matgorzata E. Jamrdz, and Jan Cz Dobrowolski. Formation of Heavy
Adducts in Esterification of Acrylic Acid: A DFT Study. Computational and Theoretical Chemistry
Vol.974, No.1-3, pp.100-108, 2011.

[93] Likhtman, Alexei E., Sathish K. Sukumaran, and Jorge Ramirez. Linear Viscoelasticity from
Molecular Dynamics Simulation of Entangled Polymers. Macromolecules Vol.40, No.18, pp.6748—
57,2007.

[94] KA, HHHE—. "o FOHAS - BEICBT 20Ty Iab—ay. HAEEY

23%6 Vol.53 No.1 pp. 19-23,2017

[95] FHEE T3 I alb—3 a2, BHEE 2003.

[96] SREAAE, HEME. HFEFY I 2 b—ya v bR AL, 2013,

[97] BEfIEME, +<TE20F v Ial—YareX ) —X~v=aT7 )b, #FRErA =7
474 v 7,2008.

[98] Bayly, Christopher I., Kenneth M. Merz, David M. Ferguson, Wendy D. Cornell, Thomas Fox,
James W. Caldwell, Peter A. Kollman, Piotr Cieplak, Ian R. Gould, and David C. Spellmeyer. A

Second Generation Force Field for the Simulation of Proteins, Nucleic Acids, and Organic



235 Lk 120

Molecules. Journal of the American Chemical Society Vol.117, No.19, pp.5179-97, 1995.

[99] Salomon-Ferrer, Romelia, David A. Case, and Ross C. Walker. An Overview of the Amber
Biomolecular Simulation Package. Wiley Interdisciplinary Reviews: Computational Molecular
Science Vol.3, No.2, pp.198-210, 2013.

[100] Mayo, Stephen L., Barry D. Olafson, and William A. Goddard. DREIDING: A Generic Force
Field for Molecular Simulations. Journal of Physical Chemistry Vol.94, No.26, pp.8897-8909.
1990.

[101] Jorgensen, William L., David S. Maxwell, and Julian Tirado-Rives. 1996. “Development and
Testing of the OPLS All-Atom Force Field on Conformational Energetics and Properties of Organic
Liquids.” Journal of the American Chemical Society 118 (45): 11225-36.

[102] Sweere, Augustinus J.M., and Johannes G.E.M. Fraaije. 2017. “Accuracy Test of the OPLS-AA
Force Field for Calculating Free Energies of Mixing and Comparison with PAC-MAC.” Journal of
Chemical Theory and Computation 13 (5): 1911-23.

[103] Sun, H. 1998. “Compass: An Ab Initio Force-Field Optimized for Condensed-Phase
Applications - Overview with Details on Alkane and Benzene Compounds.” Journal of Physical
Chemistry B 102 (38): 7338-64. https://doi.org/10.1021/jp980939v.

[104] KW, FRAZ. /7y RO R, AiEE, 2002.

[105] & HEER. BENEEEOLME. ki, 2012.

[106] & HFHE, B8, RPTMY. #ELBIEE & £ OIS, it 1994.

[107] &6 —. Zhe band ik, L3 AR, 2005.

[108] J-OCTA, https://www.jsol-cae.com/product/material/jocta/

[109] MNFAME, FTiERsSE. fix O TR RBIRO T I N2 K DL, #4531 U, Vol.40,

No.11, pp.745-752, 1983

[110] BHH—, RBE. SFEFS I 21— 30085 Si 7= EREBEEHIOFHE

TEH &HIBEZREh OMFTE. B AR F25E. Vol.57, No. 10, 2021.

[111] SIESTA, https://departments.icmab.es/leem/siesta/



https://departments.icmab.es/leem/siesta/

WFIEERE 121

DV S

Gl

1. BFHHm—, RBE SFENF I a2 —2 3102k 5 Si 7o CREEER O A
VEF &SRB B OMFSE. H ARPEREF25E. Vol.57, No.10, 2021.

2. EmH—, RBEE DTENFIECLDER -V ar v = O BEBSR A~ K,
HRIDOGTEDNRITTEE. HAMEIESSEE THEH Vol 71, No.2, 2022 (&)

EN=E (HER)

1. BB, REE O TEINRIC XD Si vz A O HIBER B O RS )
B~ /LT A — MBS R T A, 04,2020 4E5 H (Fr T4 )

EWNZE (RAHX—)

1. Emh#—, RIBEE [Si U EEEROMAIER & FIBEEE OMF5E
%69 [FE 4 FRlER4s, PFO601, 20204E9 A (v F 1)

AT T

[y FEIFIT L D Si 0 = &R O RIBEE S O B2
A SR FFTE R PartVIER 6 [AI512 (H A R)



A EE 122

it

AAFFRNE, HOURF KPR LR gef et AR & U TES Y, R RF P L
LR RS T EL R R EEROMEIEEO L & TirbhE Lz, REEHRICIE, 44
ZREATIER & L CHIZESRICIE O K 5127 0 BENT 5 4E, BFZEE TIThiL TV Dk 4 2285857
POz ST W& E Lz, £72, BERRICGEZL T OIE, KZBECRB T 2%eHE
ELTOLEZR, MmO E LD RE, REOHEIFEIL IIREERIMEOAS
YARZOWTHEFE TCWEEEE L., ESEHL, LEIVBILBL RFET. 72, EH
PR H AT R S 1L, RS OAEIEL— e ECREBMEEICZ 0 F L. <G
We LET. OB UL, LRSI ABEDHED R, FrCE L ORKEE T
RLOREZ LR EIZONTEL DIEFIZHVNTNT RS R ZWEEEE L. #IZHY
MWEHTINET. Fio, HRBOMEDOT 221X, WRIEEZ A L—XITHED LD LD
I FEEHT CWEREE, HonL > TSV ET.

AELR X OFEE L B EZ T W We, HRKPERFFEOE NG EZ, WIAREE
%, MREPEHSRWEHPE, MEHEHEERR, SRBICLWHREFRZ2THE0L o LIRS BT
RELWVWSTEBFEEZG E L. THEBWEZEWEZ 2Tk, L0EREOE VIR E
THIENTELEELUTEYET. LEVELHPL EIFET.

AIFFEILY T v 7 RRSAAFIEFTIZERB N T, HEA] - KA T — T ICB T & e D
xRz, MERIOFHE B FEV)FREFRIR &SV FIEZHWTTPRIT S &
WO B TIROTZMIE T LIz, 20X 57, HOEWEARE L7 —~Icx LT, e
TOMEE ZFF AW WA E, KERRIATRIITEESH - LET. £72, '
PO LR THLIEREBRIIFICRKFETOMREZE RS ETCWEEE L. BICHVRE D
TEWET. F7, BEMITFEELRERICE, BILLWE AL RT RS AR, K
WO SXONEDF = v 7%, B Z STV EEESH - LET. FEEOREE
BAFZE BTV O BRI KR ETOFFEEZBNTWEREEH O NE ) T8 VWE L. 248
ANELEOEFETY & 2 FFEOZFEHIIE BT LR EFEICB T 2 A7 V2 — VEHO
KEIZHZTWEEE, ETHEMNDELE. RICHOV N E S TSN ET.

KBICRF-TOME~OEFE L, WFEIICHRTE D L 9 BREA B T NI FIBEITEK
WOBERS BT ET.



	博士論文
	目次
	博士論文 1
	目次 2
	図目次 4
	第1章　序論 8
	1.1　研究背景 8
	1.1.1粘着剤と接着剤 8
	1.1.2 粘着剤の分類と接着メカニズム 10
	1.1.3 粘着テープの剥離現象 12
	1.1.4 粘着テープの製造プロセス 17
	1.1.5 本研究における粘着テープの適用分野 17
	1.2 粘着剥離現象の解明における現状と課題 29
	1.3 本論文の目的と構成 30
	第2章 本研究で用いる計算手法 32
	2.1 古典分子動力学法(Classical Molecular Dynamics) 32
	2.1.1古典分子動力学の計算原理 [95-97] 32
	2.1.2 有機分子（高分子）ポテンシャルエネルギーの特徴 [97] 33
	2.1.3 主な有機・高分子系ポテンシャル 35
	2.2 密度汎関数法のコーン・シャム方程式 [104-106] 37
	第3章　粘着剤-SiO2間ポテンシャルの作成 40
	3.1 緒言 40
	3.2 原子間ポテンシャルの作成 40
	3.2.1 解析モデルの構築 40
	3.2.2 DFT計算条件 42
	3.2.3パラメータフィッティング 44
	第4章 圧着時間とSiO2表面粗さの剥離への影響 47
	4.1　緒言 47
	4.2 粘着剤モデルの作成 47
	4.3 剥離モデルの構築 49
	4.4 剥離シミュレーションの結果と考察 51
	4.4.1 剥離応力と分子鎖の本数・界面接着力との相関 51
	4.4.2 圧着時間の影響 52
	4.4.3 剥離エネルギー・剥離応力最大値と被着体表面粗さとの関係 57
	4.5 結言 64
	第5章 粘着剤分子量が剥離に与える影響 65
	5.1 緒言 65
	5.2 剥離モデルの構築 66
	5.2.1 粘着剤分子のモデリング 66
	5.2.2 アモルファスSiO2のモデリング 67
	5.2.3 粘着剤支持基板のモデリング 67
	5.2.4 全体モデル作成 68
	5.3 剥離シミュレーション 68
	5.3.1 剥離エネルギーと剥離応力最大値の考察（分子量違い） 73
	5.3.2 剥離エネルギーと剥離応力最大値の考察（初期構造違い） 86
	5.4 結言 105
	第6章　結論と今後の展望 109
	結論 109
	今後の展望 111
	参考文献 112
	研究業績 121
	謝辞 122
	図目次
	Figure 1-1 Products of adhesive tapes 9
	Figure 1-2 Standard structure of adhesive tape 9
	Figure 1-3 Typical acrylic acid ester 11
	Figure 1-4 Peeling test instrument 13
	Figure 1-5 Probe tack tester 13
	Figure 1-6 Creep compliance tester 14
	Figure 1-7 Loop tack test 15
	Figure 1-8 Adhesive tape peeling test 16
	Figure 1-9 Threading structures in peeling adhesive tapes 16
	Figure 1-10 Manufacturing process of adhesive tapes. 18
	Figure 1-11 Semiconductor manufacturing process using adhesive tapes. 18
	Figure 1-12 Cohesive zone model 23
	Figure 1-13 Structure image of pressure-sensitive adhesives 30
	Figure 2-1 Bond and angle potential 34
	Figure 2-2 (a) Torsion potential and (b) Improper torsion potential 34
	Figure 3-1 Calculation models for DFT 41
	Figure 3-2 DFT vs fitted potential for methyl acrylate 45
	Figure 3-3 Comparison to DFT vs MD energy 45
	Figure 4-1 1,4-Butanediol Diglycidyl Ether  47
	Figure 4-2 Chemical reaction of epoxy and hydroxyl group 48
	Figure 4-3 Strain velocity dependence of PSA strain-stress curve 48
	Figure 4-4 Young modulus of adhesives. 48
	Figure 4-5 1,2,3,4 Procedure of peeling model creation. 49
	Figure 4-6 Compare to stress curve and peeling progress. 50
	Figure 4-7 Peel stress-stain curve for strain rate dependence 51
	Figure 4-8 Relationship of peel stress and number of molecular chains. 52
	Figure 4-9 Correlation of the number of PSA chains, peeling stress and peeling displacement. 52
	Figure 4-10 Press time dependence of RMS 10Å 53
	Figure 4-11 Number of bonded pairs under 1MPa 54
	Figure 4-12 Number of bonded pairs under 1MPa (increased magnification) 54
	Figure 4-13 Number of bonded pairs under 1MPa (300K400K300K, 60ps) 55
	Figure 4-14 Histogram of each bond energy for RMS0,5,10Å 55
	Figure 4-15 Number dependence for bonded pairs of peel stress maximum in RMS 0Å 58
	Figure 4-16 Number dependence for bond pairs of peel stress maximum in RMS 2Å 58
	Figure 4-17 Number dependence for bond pairs of peel stress maximum in RMS 5Å 59
	Figure 4-18 Number dependence for bond pairs of peel stress maximum in RMS 10Å 59
	Figure 4-19 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS 0Å 60
	Figure 4-20 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS 2Å 60
	Figure 4-21 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS 5Å 61
	Figure 4-22 Number dependence for bond pairs of peel energy in RMS10Å 61
	Figure 4-23 Compare to RMS 10-1 and RMS 10-2 of peel stress curve 63
	Figure 4-24 Snap shots of RMS10-1 and RMS10-2 peel simulations at displacement 70Å 63
	Figure 5-1 Peeling model 66
	Figure 5-2 Peel stress maximum values and peel energies chart. 69
	Figure 5-3 M141k-RMS0 Peel stress displacement curve  70
	Figure 5-4 M141k-RMS5 Peel stress displacement curve 70
	Figure 5-5 M141k-RMS10 Peel stress displacement curve 70
	Figure 5-6 Mw227k-RMS0 Peel Stress displacement curve 71
	Figure 5-7 Mw227k-RMS5 Peel Stress displacement curve 71
	Figure 5-8 Mw227k-RMS10 Peel stress displacement. 71
	Figure 5-9 Mw313k-RMS0 peel stress displacement curve  72
	Figure 5-10 Mw313k-RMS5 peel stress displacement curve  72
	Figure 5-11 Mw313k-RMS10 peel stress displacement curve 72
	Figure 5-12 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw141k, RMS10-2 74
	Figure 5-13 Bonded pairs-displacement transition 74
	Figure 5-14 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw141k, RMS10-2(first half) 75
	Figure 5-15 Bonded pairs-displacement transition of latter peeling for Mw141k, RMS10-2 (full displacement) 75
	Figure 5-16 Network Diagram of Mw141k 76
	Figure 5-17 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw227k, RMS10-2 79
	Figure 5-18 Snap Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw227k, RMS10-2(first half) 79
	Figure 5-19 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw227k, RMS10-2(first half) 80
	Figure 5-20 Bonded pairs displacement transition of latter peeling for Mw227k, RMS10-2 (all displacement) 80
	Figure 5-21 Network Diagram of Mw227k 81
	Figure 5-22 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw313k, RMS10-2 82
	Figure 5-23 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw313k, RMS10-2(first half) 83
	Figure 5-24 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw313k, RMS10-2(first half) 83
	Figure 5-25 Bonded pairs displacement transition of latter peeling for Mw313k, RMS10-2 (all displacement) 84
	Figure 5-26 Network diagram of Mw313k  (The area surrounded by the blue line is the area far from the constrained partial chains) 85
	Figure 5-27 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw141k-Ⅱ, RMS10-2 87
	Figure 5-28 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw141k-Ⅱ, RMS10-2(first half) 88
	Figure 5-29 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling for Mw141k-Ⅱ, RMS10-2 88
	Figure 5-30 Network diagram of Mw141k-Ⅱ 89
	Figure 5-31 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw141k-Ⅲ RMS10-2 90
	Figure 5-32 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw141k-Ⅲ, RMS10-2(first half) 91
	Figure 5-33 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling 91
	Figure 5-34 Network diagram of Mw141k-Ⅱ 92
	Figure 5-35 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw227k-Ⅱ RMS10-2 93
	Figure 5-36 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw227k-Ⅱ, RMS10-2(first half) 94
	Figure 5-37 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling 94
	Figure 5-38 Network diagram of Mw227k-Ⅲ 95
	Figure 5-39 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw227k-Ⅲ RMS10-2 96
	Figure 5-400 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw227k-Ⅲ, RMS10-2 97
	Figure 5-41 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling 97
	Figure 5-42 Network diagram of Mw272k-Ⅲ 98
	Figure 5-43 Bonded pairs-displacement transition 99
	Figure 5-44 Bonded pairs-displacement transition 100
	Figure 5-45 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling 100
	Figure 5-46 Network diagram of Mw313k-Ⅱ 101
	Figure 5-47 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw313k-Ⅲ, RMS10-2(first half) 102
	Figure 5-48 Bonded pairs-displacement transition 103
	Figure 5-49 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling for Mw313k-Ⅲ, RMS10-2 (all displacement) 103
	Figure 5-50 Network diagram of Mw313k-Ⅲ 104
	Figure 5-51 Stress maximum values of each models 106
	Figure 5-52 Peel energies of each models 107
	Figure 5-53 Stress maximum value vs number of partial chains 108
	Figure 5-54 Total number of bonded pairs vs peel energy.（RMS10Å） 108
	Figure 6-1 Controllable structure of adhesive force 111
	表目次

	Table 1 Atom notation for GAFF. 42
	Table 2 DFT model type 43
	Table 3 Nonbonding potential parameters between SiO2 and atoms of acrylic adhesive. 45
	Table 4 Nonbonding force of adhesives’ atoms and amorphous SiO2. 46
	Table 5 Press time dependence of peek stress and peel energy in RMS10Å 53
	Table 6 RMS dependence of binding energy 56
	Table 7 Surface area of amorphous SiO2 56
	Table 8 Roughness dependence of stress maximum value and peel energy 62
	Table 9 Molecular weight of adhesive models. 67
	Table 10 Peel stress maximum values and peel energies in peel simulations. 69
	Table 11 Properties of added adhesive models 86
	Table 12 Stress maximum values and Peel energy and correlational parameters in RMS10 106
	第1章　序論
	1.1　研究背景
	1.1.1粘着剤と接着剤
	日用品の表示ラベルなどで用いられる，手で剥がして様々な対象物に貼付されるいわゆる“シール”は，工業製品としては “粘着テープ”や感圧性接着剤(Pressure-Sensitive Adhesive)と呼称される接着剤の一種である．また，ほとんどの粘着テープは複層構造であり，粘着性を有する機能部位を「粘着剤」と表記することが多い．「粘着」という現象の定義としては，日本工業規格 JIS Z 0109：2015「粘着テープ・粘着シート用語」で以下のように定義している[1]．「粘着(pressure-se...
	典型的な粘着剤はガラス転移温度Tgが低く,室温前後では軟質状態で，近年“ソフトマター”という用語で表される典型的な材料である．前述の通り，粘着テープは必要な機能実現のため，実際の製品では様々な積層構造をもつ．最も基本的な構成はFigure 2に示すような，表層に表示機能と，粘着剤を支持する基板として機能する「表面基材」，粘着テープの中核機能を担う「粘着剤」と使用前に接着してしまうことを防ぐための「剥離紙・剥離フィルム」の3層構造からなる．
	Figure 1-1 Products of adhesive tapes
	下記に典型的な粘着テープの構造を図示する(Figure 1-2)．
	Figure 1-2 Standard structure of adhesive tape
	一般的な粘着剤は，主にC-C結合で繋がれた分子量が数万から百万程度の長い鎖状の分子（高分子）が主たる成分となり，そこに様々な機能性を担う化合物が付加されて形成されている．そして，この高分子の分子量が大きくなると素材の粘度は上昇するが，実際に被着体に貼付した後でも応力が加わった場合や長時間高温に放置した場合は液体としての特徴が現れるため，持続的に形状を保持する接着剤としての機能を果たすことができない．そこで高分子に架橋剤と呼ばれる高分子同士をつなげる化合物を添加し，一般的な接着剤と同様に網目構造を作...

	1.1.2 粘着剤の分類と接着メカニズム
	1.1.1で述べた通り，粘着テープは多くの分野で使用されており，テープの層構成や，各層における構造・材料組成は多岐に渡っている．ここでは粘着テープの中核的機能部材である粘着剤の材料組成に関する種類と特徴を説明する．粘着剤の組成は，1アクリル酸エステル共重合体を中心組成とするアクリル系粘着剤，1天然ゴム，SBS（スチレン－ブタジエンブロック共重合体）やブロックSIS（スチレン－イソプレンブロック共重合体）などのゴム系粘着剤，1シリコーンゴム（PDMS：ポリジメチルシロキサン）を主たる材料としたシリコ...
	1.1.1で述べた通り，粘着テープは多くの分野で使用されており，テープの層構成や，各層における構造・材料組成は多岐に渡っている．ここでは粘着テープの中核的機能部材である粘着剤の材料組成に関する種類と特徴を説明する．粘着剤の組成は，1アクリル酸エステル共重合体を中心組成とするアクリル系粘着剤，1天然ゴム，SBS（スチレン－ブタジエンブロック共重合体）やブロックSIS（スチレン－イソプレンブロック共重合体）などのゴム系粘着剤，1シリコーンゴム（PDMS：ポリジメチルシロキサン）を主たる材料としたシリコ...
	最初に本論文でモデルとして用いるアクリル系粘着剤の特徴を述べる．このタイプの粘着剤の特性は，粘着性を向上させる添加物を入れることなく，材料それ自体が粘着性を持っている．これはエステル化した構造の末端部に反応性もしくは極性の高い官能基（ヒドロキシ基(OH)や窒素(N)）を付加し，その比率を変化させることで，被着体に対する接着強さの制御が容易なためである．アクリル系粘着剤で一般的に使用されるモノマーにはアクリル酸（Acryl acid），n-ブチルアクリレート（n-Butyl acrylate），オク...
	(a) n-Butyle acrylate         (b) Methyl methacrylate       (c) Methyl acrylate
	(d) Acryl acid                    (e) 2-Ethylhexyl acrylate
	Figure 1-3 Typical acrylic acid ester
	2つ目のゴム系粘着剤は天然ゴムを使用したもので，価格が他の粘着剤より低いことや，被着体の種別に関わらず接着強さが安定しているという特長があるが，分子内にある不飽和結合が経時で結合が変化するため耐久性に劣るという点もある．最後のシリコーン系粘着剤は，適用温度範囲が広く（-40℃～100℃），耐薬品・耐候性が高いという特徴を持つが，価格が比較的高いため，高信頼性が必要とされる用途での使用が多い．
	2つ目のゴム系粘着剤は天然ゴムを使用したもので，価格が他の粘着剤より低いことや，被着体の種別に関わらず接着強さが安定しているという特長があるが，分子内にある不飽和結合が経時で結合が変化するため耐久性に劣るという点もある．最後のシリコーン系粘着剤は，適用温度範囲が広く（-40℃～100℃），耐薬品・耐候性が高いという特徴を持つが，価格が比較的高いため，高信頼性が必要とされる用途での使用が多い．
	なお冒頭でも述べた通り，製品として使用される粘着テープは，架橋剤という添加剤を加え，高分子のネットワーク構造を作ることで接着剤として機能する．架橋剤として用いられるものとしては，エポキシ系，イソシアネート系，金属キレート系など，それぞれ特色を持ったものが用途に合わせて用いられている[3,4]．さらに，被着体との密着性を向上させる粘着付与剤（タッキファイヤー），と呼ばれる添加物も実際の製品では多く使用されているが，本論文では参考文献を提示するにとどめる[5]．
	次に粘着剤が被着体に接着するメカニズムについて説明する．一般的な接着剤の使用前は液状であることから，被着体の凹凸に対して濡れ広がり覆いつくすことで界面での密着がある程度担保される．一方，粘着剤は貼付時の粘着剤の弾性率が105～107　Pa程度あり，被着体に置いただけでは十分な接着状態にはならないため，粘着剤を貼付する際にはある程度圧力を加える必要がある．JIS規格の貼付方法は「質量2kgのローラーを10±0.5mm/sの速度で合計２往復行い，圧着中に加重を増加してはならない」と定められている[1]．
	上記貼付方法を施した際に粘着剤が被着体と接着し，強度を持つメカニズムとして以下の３つの効果があるとされている[3].
	投錨効果（アンカー効果）：平坦に見える貼付対象物（被着体）も，ミクロな世界では必ず凹凸がある．その凹凸に粘着剤が入り込み，貼付対象物と接触することで結合強度を増加させる．
	静電効果： 粘着剤と被着体間の電気的な偏り（分子内の双極子モーメントや水素結合など）の働きによって結合強度を増加させる．
	化学結合：粘着剤と被着体間で原子が化学的に共有結合すること結合強度の増加させる．
	相互拡散：一般に粘着剤，被着体双方が高分子材料である場合に起こる現象で，粘着剤と被着体の分子同士が相互に拡散し，分子同士が絡まることで結合強度を増加させる効果である．

	1.1.3 粘着テープの剥離現象
	被着体に貼付された粘着剤は様々な貼付状態で環境に晒されることになる．当然工業製品としてはどのような状態・環境であっても剥がれないことが理想であるが，実際には様々な理由により剥離してしまうことが起きる．そこで，実際に使用される環境を可能な限り再現するように貼付された粘着剤を引き剥がす試験を行い，耐久性を定量化することが必要である．このため，種々の剥離現象を再現できるように，規格化されたものも含めて複数の剥離試験が存在する．再びJISの粘着試験の規格や関連する試験手法を説明する．
	・ピール試験（90 ,180 ，任意角度）
	最もよく用いられている剥離試験方法としてピール試験がある．Figure 1-4にピール試験機(90 )の基本構造を示す．この試験では，被着体に貼付された粘着剤の片方の端部をチャックなどで保持し，万能試験機（引張試験機）を用いて一定速度で剥離させる試験である．その際，引き剥がす角度により，剥離に要する力や剥離の挙動が変わる．よく用いられるのが180 剥離試験と90 剥離試験である．また，市販の測定機器では任意の角度に設定して剥離試験が可能なものもある．この試験で注意する点として，表面基材の曲げ弾性率...
	・プローブタック試験
	この試験は主に粘着剤のタック（指で触れた際のべたつき感）を定量評価する試験で，粘着剤表面に球や平板などのプローブを一定時間押し当て，その後垂直方向に引き剥がす試験方法である．ここでいうタックとは“粘着剤表面にわずかな時間接しただけでプローブと接着状になる状態”を指している．Figure 1-5にプローブタック試験機の基本構造を示す．
	Figure 1-4 Peeling test instrument
	Figure 1-5 Probe tack tester
	・クリープ試験機
	対象サンプルに一定加重を加え続ける試験をクリープ（コンプライアンス）試験という．Figure 1-6に実際のクリープ試験機の写真を示す．粘着剤（粘着テープ）が試験対象の場合，Figure 1-6のように金属に粘着テープを貼付し，残りの粘着テープをたらし，チャックで固定し，所定の重量の分銅を下部にぶら下げて試験を実施する．評価項目は貼付状態が保たれていれば，粘着剤の降下量を，剥がれ落ちた場合は試験開始から落下するまでの時間を記録し，製品性能を定量化している．



	Face Stock（Substrate）
	Pressure-sensitive
	adhesive（PSA）
	Release film or paper
	Fixing base
	Slide guide
	Adherend
	Test sample
	Fixed chuck
	Test speed
	5.0±0.2mm/s
	Test speed
	5.0±0.2mm/s
	Stress detector
	Probe
	Sample stand
	Weight ring
	Test sample
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	・ループタック試験
	Figure 1-7にループタック試験の概略図を示す．粘着テープを輪っかの状態にした上で粘着剤面を表側（赤色面）にして，上部をチャック等で固定する1．その後したに設置した被着体へ近づけて一定距離まで降下させ②，その後所定の時間経過後に引き上げた際の力を計測する③．
	Figure 1-7にループタック試験の概略図を示す．粘着テープを輪っかの状態にした上で粘着剤面を表側（赤色面）にして，上部をチャック等で固定する1．その後したに設置した被着体へ近づけて一定距離まで降下させ②，その後所定の時間経過後に引き上げた際の力を計測する③．
	Figure 1-7 Loop tack test
	・各試験における粘着剤のマクロベルでの挙動について（糸引き現象）
	粘着剤が引き伸ばされることで生じる糸引きは粘弾性体の動的現象であり，剥離・タック・クリープなど，様々な状況で観測される現象である．粘着剤の糸引き構造の形成にはフィンガリング不安定性という物理現象が関わっており，高粘性流体である粘着剤に低粘性流体である空気が粘着剤の変形もしくは，元から微小気泡が含まれている場合に空気が押し込まれる場合に，２つの流体の境界面が平坦な状態にあると，不安定状態になり，境界面が波上になるように変形（変位）する現象である[6]．Figure 1-8では，粘着テープが平板からは...
	また，Figure 1-9では透明平板の背面から剥離先端の様子を示す．各図の黄色いは粘着テープが剥がされる向きを示している．(a)では糸引き構造が，(b)ではトンネル構造が形成してしている．(b)の模式図にある白矢印より空気が進入する．
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	1.1.4 粘着テープの製造プロセス
	粘着テープの製造プロセスはFigure 1-10のような大型機械での製造が主流となっている．ここでは一般的な粘着テープ製造プロセスについて簡単に述べる．最初に基材となるPET，ポリプロピレンなどのプラスティックフィルムや紙を繰り出し，粘着剤（1000Pa s前後の粘度を持つ液体）を様々な塗工方式で基材に塗布する．その後，乾燥工程を経て剥離紙ないしは剥離フィルムと貼り合わせて巻き取って製品となる．この製造工程において，粘着剤の攪拌・分散，給液，塗工，搬送，乾燥，貼合，巻取という各工程において，製品ご...

	1.1.5 本研究における粘着テープの適用分野
	粘着剤と粘着剤に支持基板を接合させた粘着テープは多岐にわたる分野で利用されているが，本研究では半導体製造行程，例としてSiウェハを薄膜化する研削工程や，ウェハを個片化（切断）する際の粘着テープの接着・剥離現象を研究対象とする(Figure 1-11)．このような半導体製造工程では，粘着剤と接する被着体の最表面は様々であるが，本研究ではSi結晶から切り出した未処理のウェハの最表面に存在すると考えられる[7-9]，アモルファスSiO2を用いることとした．このSiウェハと粘着剤を接合させ，その後に剥がす...


	Figure 1-10 Manufacturing process of adhesive tapes.
	Figure 1-11 Semiconductor manufacturing process using adhesive tapes.
	1.1.6 粘着テープの剥離メカニズムに関する先行研究
	アクリル系粘着テープは1950年代に医療用テープとして開発されたが[4]，初期の製品では様々な被着体に貼付された場合に，剥がそうとすると被着体に粘着剤が残存する現象や，支持基板から粘着剤が剥離してしまうという問題が発生した．これらの問題の原因は，主として粘着剤の凝集力が不十分なためである．凝集力とは日本工業規格 JIS Z 0109：2015では「粘着テープの粘着剤層が内部破壊に耐える力」[1]と定義されており，粘着剤バルクの分子間の結合力の強さを示す指標で，クリープコンプライアンス試験（Figu...
	粘着テープ製品の品質および安定性の向上を達成するためには，高分子重合の条件，各種架橋剤や添加剤の適切な選択と組成比率，粘着剤の分子量および分子量分布のバラツキ，絡み合い構造，架橋反応時のランダム性に起因する架橋構造の偏析構造の，製造工程およびその工程条件変更による製品性能の変化，そして使用環境下における温度・湿度・紫外線などの影響による劣化防止などの各種工程での管理や環境中の耐久限界を定めて，安定した製品性能を発現し，可能な限り最適配合・工程条件を明らかにするためのメカニズム解明が必要であると考え...
	分析手法の進歩
	今から30年ほど前の分析手法の主流は電子顕微鏡による形態観察，核磁気共鳴(NMR)による構成元素の存在比率や原子の運動性の解析，そして粘着剤そのものに対するクロマトグラフィーや赤外分光計などによる成分分析と，材料力学特性（粘着剤ではレオメータによる粘弾性測定や引張試験など）と製品性能試験（1.1.3項の各種試験による性能測定）がおこなわれていたが，被着体に残存している微量成分の成分・元素解析や微小領域のメカニクス解析などを簡易に観測・測定する手法はほとんどなかった．しかしながら，ここ10年ほどの測...
	今から30年ほど前の分析手法の主流は電子顕微鏡による形態観察，核磁気共鳴(NMR)による構成元素の存在比率や原子の運動性の解析，そして粘着剤そのものに対するクロマトグラフィーや赤外分光計などによる成分分析と，材料力学特性（粘着剤ではレオメータによる粘弾性測定や引張試験など）と製品性能試験（1.1.3項の各種試験による性能測定）がおこなわれていたが，被着体に残存している微量成分の成分・元素解析や微小領域のメカニクス解析などを簡易に観測・測定する手法はほとんどなかった．しかしながら，ここ10年ほどの測...
	実験・観察的研究
	粘着剤（粘着テープ）の組成や比率を変更して特性変化の要因やメカニズムを明らかにして，用途に最適な品質を有する製品を開発するという手法は，現在でも製品開発の主流である．以下にここ十年程度の粘着剤組成と粘着剤の様々な特性を相関づけることに関する研究を挙げる．
	中村，浦濱らのグループはモデルサンプルによる特性評価，実験や粘着剥離の観察など粘着テープに関する多数の研究を報告している．まず，プローブタック試験において，Tgが高く易動性が低い高分子aと，aよりもTgが低く易動性が高い高分子bをトリブロック共重合体(a-b-a)と混合したものをサンプルAとした．次にトリブロック共重合体(a-b-a)とジブロック共重合体(a-b)を混合したサンプルBとし，サンプルA(a-b-a)にbと同じ組成で分子量が小さい分子を混合させたものをサンプルCとしている．これら3種の...
	関連研究として，粘着剤の基材厚みの影響について研究をおこない，厚みよりも基材の弾性率が大きく影響することと，粘着剤の厚みに関しては10-200μmの間では30μm程度までタックが大きく上昇し，そこからは緩やかに上昇することを明らかにした[11]．
	また，1Hパルス核磁気共鳴分析(Pulsed-filed gradient NMR : PFG-NMR)という試料分子中の水素原子の各スピンを配向させ，このスピン-スピン緩和時間を測定することで，分子鎖の易動性を評価する測定手法を用いて，架橋された粘着剤の架橋密度を見積もることを可能にし，界面での粘着剤の密着性や凝集力を変化させる成分を明らかにした[12]．
	最後に論文[10]で述べたものと同じ３つのサンプルA, B, Cを用いて，原子間力顕微鏡(AFM)や1Hパルス核磁気共鳴分析など複数の手法で分析した結果，1 Hパルス核磁気共鳴分析とAFMのフォースカーブを分析し，分子易動度がAよりもCの方が高いことを示した．また，原子間力顕微鏡（AFM）を使用したJohnson–Kendall–Roberts（JKR）2点法によって計算されたヤング率と接着エネルギー曲線は，それぞれ凝集力と界面接着力を定性的に反映しており，マクロレベルにおけるプローブタック試験や...
	Kowalskiらは，粘着剤の性能に及ぼす基板表面自由エネルギー(SFE)と基板粗さの影響を調査した．タックに対する基板SFEの影響を調べるために，同じ表面粗さの被着体を使用した：ポリテトラフルオロエチレン(PTFE)，ポリプロピレン(PP)，ポリエチレン(PE)，アクリロニトリル-ブタジエン-スチレン共重合体(ABS)，ポリカーボネート(PC)，ポリメチルメタクリレート(PMMA)，ステンレス鋼，ガラス）．タックの決定には，ループタックテストという試験法で評価した．実施された実験は，基板のSFE...
	Kowalskiらは，粘着剤の性能に及ぼす基板表面自由エネルギー(SFE)と基板粗さの影響を調査した．タックに対する基板SFEの影響を調べるために，同じ表面粗さの被着体を使用した：ポリテトラフルオロエチレン(PTFE)，ポリプロピレン(PP)，ポリエチレン(PE)，アクリロニトリル-ブタジエン-スチレン共重合体(ABS)，ポリカーボネート(PC)，ポリメチルメタクリレート(PMMA)，ステンレス鋼，ガラス）．タックの決定には，ループタックテストという試験法で評価した．実施された実験は，基板のSFE...
	Khalinaらは，2EHA/AA/MMAという典型的なアクリル系粘着剤の組成を持つ乳化重合タイプの粘着剤に対し，0〜4 wt.%のナノシリカを含有させ，その特性を分析した．シリカ粒子の含有量はICPおよびTGA分析によって測定し，粒子サイズと形状は，DLS（動的光散乱測定），SEM，およびTEM分析とレオロジー測定をおこなっている．ナノシリカは親水性のため，乳濁液に存在していることも明らかになった．また，ICP分析とTGA分析の結果を比較することにより，シリカナノ粒子はポリマー粒子全体に組み込ま...
	Khalinaらは，2EHA/AA/MMAという典型的なアクリル系粘着剤の組成を持つ乳化重合タイプの粘着剤に対し，0〜4 wt.%のナノシリカを含有させ，その特性を分析した．シリカ粒子の含有量はICPおよびTGA分析によって測定し，粒子サイズと形状は，DLS（動的光散乱測定），SEM，およびTEM分析とレオロジー測定をおこなっている．ナノシリカは親水性のため，乳濁液に存在していることも明らかになった．また，ICP分析とTGA分析の結果を比較することにより，シリカナノ粒子はポリマー粒子全体に組み込ま...
	杉崎らは架橋したポリジメチルシロキサン(PDMS)の剥離挙動について，温度・剥離速度・剥離角度・被着体の弾性率などをパラメータにして剥離状態の不安定性発現に関する研究をおこない，剥離が不安定状態になる条件を明らかにし，不安定時の振動周期や特徴長さは，被着体の厚さと弾性率に依存し，せん断力と圧縮力による被着体の大きな変形とテープの座屈に起因していることを明らかにした[16,17]．
	高橋らはプローブタック試験を用いて粘着剤のキャビテーション・フィブリル化の研究をおこなっており，粘着剤とプローブ表面との間の界面に空洞が生成されたときに接着応力が常に最大に達することや，円筒形プローブタックでは粘着剤の厚みが薄くなると，プローブ接触の不均一性から測定の再現性が低下することから，球形のプローブを用いて実験を行った，結果，粘着剤が薄い方がひずみ速度が大きくなり，応力が増すことを示し,さらにプローブタック試験で粘着剤のフィブリル化プロセスを広範囲に調査している．ミリメートルスケールのガラ...
	物理モデルによる粘着剤の剥離挙動に関する研究
	1.1.1項で述べた通り，粘着剤は高分子がゆるやかな架橋構造で繋がれた半固体状の物質である．このような材料をマクロレベルで取り扱う際には材料工学・固体力学・流体力学・レオロジーなどから個々の現象を解析して，粘着剤の剥離挙動を含む様々な現象を物理モデルで表すことが古くからおこなわれている．また，1.1.3の後半で述べたように粘着剤を被着体から剥離する際に，粘着剤（高粘性流体）と被着体の間に微小な空気（低粘性流体）混在し，剥離時に粘着剤と空気が変形することで不安定状態になり複雑な挙動を示すことが知られ...
	1.1.1項で述べた通り，粘着剤は高分子がゆるやかな架橋構造で繋がれた半固体状の物質である．このような材料をマクロレベルで取り扱う際には材料工学・固体力学・流体力学・レオロジーなどから個々の現象を解析して，粘着剤の剥離挙動を含む様々な現象を物理モデルで表すことが古くからおこなわれている．また，1.1.3の後半で述べたように粘着剤を被着体から剥離する際に，粘着剤（高粘性流体）と被着体の間に微小な空気（低粘性流体）混在し，剥離時に粘着剤と空気が変形することで不安定状態になり複雑な挙動を示すことが知られ...
	キャビテーション・フィブリル発生のメカニズム関するレビュー的な研究として，Barneyらは，キャビティとは負の静水圧応力を受ける液体または固体内のボイドまたは気泡の突然の不安定な膨張する現象であり，生物学，化学，材料，および力学など幅広い分野で用途があることや，キャビテーション現象の新たな分野の紹介，ソフトマターのキャビテーションの力学とダイナミクスの概要提示，共通課題の明確化，未解明の課題などを紹介している[20]．
	この現象を粘着剤の剥離という観点で解析するために，先行研究では大きく分けて２つの具体的アプローチがある．一つはプローブタック試験のように被着体と粘着剤の界面が垂直に剥離される現象と，もう一つはピール試験における剥離挙動の物理モデルの２つの研究がある．Cretonらのグループと山口らのグループはプローブタックを中心に，また山崎はピール試験に関する研究をおこなっている．
	山口らの構築した物理モデルでは，プローブと粘着剤が接合した際に微小な空気の気泡が存在しており，その後プローブが変位することで，その微小気泡が成長するという仮定を設けている．この仮定をもとにプローブの変位が進むと，粘着剤の厚みと同程度までに微小気泡が成長し，その時点で剥離するという結果が得られ，実験結果と定性的によく一致することを示した［21-25］．
	山崎らはピール試験で生じるフィンガリング不安定性のモデル式を考案し，ピール試験における剥離角度や，剥離速度を変化させることで，不安定性のモードが切り替わり，粘着剤の剥離後のパターンが実験と同様なパターンが生じることを示している[26-30]．
	両モデルとも定性的に実験結果をよく再現しており，マクロレベルにおける剥離メカニズムを説明するモデルとして有用であると考えられる．
	また，高橋らはピール試験による界面強度評価手法として，粘着剤の応力ひずみ曲線に基づく非線形粘弾性と基材の塑性変形を考慮し，ピール試験の基材形状を表す微分方程式の解を有限要素法で求め，界面強度を算出した．結果，従来の線形弾性体として扱った場合と比較して，剥離先端付近での塑性変形に伴う急激な変形を捉え，界面強度算出に用いる基材の曲率について剥離先端よりも内側で最大値を取ることを示した．基材が厚く剥離速度が小さい場合には粘弾性と塑性変形の影響は小さく，線形弾性体に基づいた界面強度の算出方法と同等の値にな...
	構造解析（有限要素法など）による研究
	有限要素法などの連続体力学をベースとした解析手法では粘着剤の剥離現象は弾性率の低い材料による破壊現象であることから，取り扱いが難しい分野であったが，近年Cohesive Zone Model(CZM)によって粘着剤の剥離現象を解析する手法が一般的になってきている[32-41]．Figure 12にCZMのエネルギー図を示す．また，CZMでキャビテーションの発生やピール試験におけるslip-stick現象を発生させる手法も開発されている[42-45]．一方でVarchanisらは，粘着剤に空気が入っ...
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	分子動力学法（Molecular Dynamics: MD）による研究 (粗視化モデル)
	水素・炭素・酸素など実在の原子を直接取り扱う全原子分子動力学法（MD）で使用されている種々のポテンシャルパラメータは，現在ではほとんどすべてが量子計算で得られた計算結果を利用していることから，様々な特性をある一定の範囲内で精度よく再現できるようになっている．しかしながら，実在の粘着剤は1本の高分子の分子量が数10万で，それらが絡み合った状態にあるため，そのまま取り扱うことは計算規模・時間ともに現実的ではない．このため，工業用の粘着テープ等を模擬したモデルで，MDによる粘着剤の剥離などの挙動解析を行...
	Solarらは粗視化モデルで架橋密度を変化させて剥離シミュレーションを実施しその特徴を調査した結果，架橋密度が低い（全架橋点に対して0.13%）場合に架橋密度を上げると機械的特性に大きな影響を及ぼすことや，架橋密度が増加するにつれて，凝集破壊から接着破壊へ移行することを示した．これは高分子架橋構造が粘着剤的な柔軟な状態からフィルムとしての特性に近づくことを示し，さらに架橋密度を上げると（5.81%），接着性がほとんどなくなることや，架橋密度で接着性能を最適化が可能なことを示した[49]．また，Ji...
	Solarらは粗視化モデルで架橋密度を変化させて剥離シミュレーションを実施しその特徴を調査した結果，架橋密度が低い（全架橋点に対して0.13%）場合に架橋密度を上げると機械的特性に大きな影響を及ぼすことや，架橋密度が増加するにつれて，凝集破壊から接着破壊へ移行することを示した．これは高分子架橋構造が粘着剤的な柔軟な状態からフィルムとしての特性に近づくことを示し，さらに架橋密度を上げると（5.81%），接着性がほとんどなくなることや，架橋密度で接着性能を最適化が可能なことを示した[49]．また，Ji...
	Lópezらは，粘着剤を想定した架橋密度の低い粗視化分子動力学計算を行い，架橋密度が低い場合はより粘着特性が現れ，架橋密度の上昇により破壊的な剥離になる結果を得た[51]．同様な研究として，Taigeらは，粗視化モデルを用いて固体表面に結合された高密度架橋のポリマーネットワークにおける破壊挙動に対する架橋剤の機能と界面との結合密度の影響を調べた．界面結合密度と粘着性の破壊と接着性の破壊を再現されることを示した[52-53]．
	Lópezらは，粘着剤を想定した架橋密度の低い粗視化分子動力学計算を行い，架橋密度が低い場合はより粘着特性が現れ，架橋密度の上昇により破壊的な剥離になる結果を得た[51]．同様な研究として，Taigeらは，粗視化モデルを用いて固体表面に結合された高密度架橋のポリマーネットワークにおける破壊挙動に対する架橋剤の機能と界面との結合密度の影響を調べた．界面結合密度と粘着性の破壊と接着性の破壊を再現されることを示した[52-53]．
	Aramoonらは，エポキシ樹脂とビスフェノールA系統の架橋モデルを粗視化モデルで構築した．量子計算や架橋構造の反応シミュレーションも粗視化モデルで再現し，実験値とよく一致する結果を得た[54]．
	Aramoonらは，エポキシ樹脂とビスフェノールA系統の架橋モデルを粗視化モデルで構築した．量子計算や架橋構造の反応シミュレーションも粗視化モデルで再現し，実験値とよく一致する結果を得た[54]．
	柳生は，粗視化モデルを用いて，充填架橋ゴムの伸び挙動に及ぼすフィラーとフィラー-ゴム結合の凝集が与える影響として，充填剤の凝集状態を変えて伸長シミュレーションを行った．結果，フィラーの凝集が小さなひずみ値で大きな応力を引き起こし，大きなボンドストレスをもたらすことを確認した．さらに，フィラーとゴムの結合数の増加は，大ひずみ領域の伸び応力にも影響を与え，さらに，フィラーとゴムの結合数が異なるモデルにおける伸び挙動のシミュレーション結果から，フィラー間のポリマー鎖の結合が伸長すると，大ひずみ領域の応力...
	Hauらは，モノマー１つを２つのビーズで表す粗視化モデルによるポリスチレンの熱機械的挙動の予測に関する研究．分子鎖の剛性・密度の温度依存性について実験結果とよく一致させることで，メソスケールでの利用を可能とした[57]
	Hauらは，モノマー１つを２つのビーズで表す粗視化モデルによるポリスチレンの熱機械的挙動の予測に関する研究．分子鎖の剛性・密度の温度依存性について実験結果とよく一致させることで，メソスケールでの利用を可能とした[57]
	最後に萩田らは，粗視化モデルによる球状ナノ粒子(NP)で満たされたポリマー－ナノコンポジット構造の破壊に関する研究として，NPとポリマーが引力相互作用とすると，凝集破壊（バルク内部での破壊）を生じ，反発相互作用の場合は界面破壊が起きるという結果を得ている[58]．
	全原子分子モデル
	前述の通り，実在の有機分子系の分野における分子動力学法による研究は，規模の問題から生体高分子など比較的低分子化合物ごとの機能性の研究などが主流であったが，数少ないアクリル系粘着剤を全原子分子モデルで構築し計算した研究として，Anastassiouらは，アクリル系粘着剤で一般的に使われるブチルアクリレートとアクリル酸ランダム共重合体モデルを，α-Quartz，α-酸化第二鉄（α-Fe2O3），および金属α-フェライト（α-Fe）などの平坦な被着体に接合させた際の，粘着剤を構成する原子の場所ごとの比率...
	またQinらは，全原子分子モデルによるグラフェンとポリアクリル酸の間の界面強度を調査し，グラフェンの表面粗さが異なる場合の剥離応力の変化を計算した．結果，グラフェンの粗さが1オングストローム増加すると，せん断強度が約8倍程度高くなることを示した． また，グラフェンの粗さは界面の引張強度にあまり影響しないことも明らかにしている[60]．
	島津は対象となるモデルが本論文と同じで，アクリル系粘着剤による全原子分子動力学法による剥離シミュレーションをおこなっている．剥離時の挙動について，ボイドの発生と剥離応力の最大値の関係について論じている[61]．
	その他アクリル系粘着剤に近い素材における接着に関連する研究として，Hansonらは，ソーダライムガラスの耐衝撃性を強化するために，コポリエステルフィルム（ポリエステルに機能性を付与するために異なる化学組成を持つ分子を結合させたもの）を接着させた系でMDシミュレーションを行い，その特性を評価しフィルム組成の最適化手法を見出した[62]．また，Minらは，フレキシブルディスプレイの製造プロセス改善のため，MDシミュレーションを用いてポリイミドとシリカガラス間の接着挙動を調査した．反応力場ポテンシャルを...
	また，Leeらは周期的な表面粗さを持つアモルファスSiO2とポリイミド膜（温度300Kであり，ポリイミドはフィルム状態）を接合し，表面粗さおよび周期の大きさを変えた場合に表面粗さおよび周期が大きいほど接着エネルギーが大きくなることを明らかにした[64].
	また，Leeらは周期的な表面粗さを持つアモルファスSiO2とポリイミド膜（温度300Kであり，ポリイミドはフィルム状態）を接合し，表面粗さおよび周期の大きさを変えた場合に表面粗さおよび周期が大きいほど接着エネルギーが大きくなることを明らかにした[64].
	一方でエポキシ樹脂と硬化剤（架橋剤）の組み合わせは分子量数百から数千程度で，系全体の原子数10万程度でも実在の構造を再現できることから，ここ10年ほどで研究が増えている．
	硬化後のエポキシ樹脂は水分を吸収することで，脆性的破壊が生じやすい．Yapharyらは，エポキシーシリカ界面に塩化ナトリウム水溶液が侵入した状況におけるMDシミュレーションを実施し，界面の結合劣化に塩分が非常に大きな影響を与えていることを明らかにした[65]．
	瀬本らは，熱可塑性樹脂のポリ（pフェニレンスルフィド）（PPS）と熱硬化性樹脂のエポキシ樹脂との接着機構を分子動力学計算により理論的に解析し，PPS エポキシ樹脂界面での結合としてはファンデルワー ルス力が支配的であるが，PPSを酸化することで静電力が強まり，結合が強固になることを示した[66]．またStoffels，Tamらはエポキシ樹脂の実験と分子動力学シミュレーション（吸水率と引張強度）をおこない，エポキシガラス複合材料の界面接着に対する吸水率の影響を比較し，計算と実験で結果に相対的な一致が...
	また，この他の全原子分子モデルを用いた研究として，藤本らはポリカーボネート(PC)とポリメチルメタクリレート(PMMA)で，分子種の違いによる破壊形態の違いを明らかにした．PCはコンフォメーション変化が容易であり，引っ張り方向へ配向しやすいことから，引っ張りに対して体積一定に近い変形を示し，結果として延性破壊を示した．一方で，PMMAのコンフォメーション変化は起きにくく，断面積一定の変形を示した．それにより，脆性破壊を示した．この時，化学結合の切断はほとんど伴わないという結果を示している[70]．
	また，この他の全原子分子モデルを用いた研究として，藤本らはポリカーボネート(PC)とポリメチルメタクリレート(PMMA)で，分子種の違いによる破壊形態の違いを明らかにした．PCはコンフォメーション変化が容易であり，引っ張り方向へ配向しやすいことから，引っ張りに対して体積一定に近い変形を示し，結果として延性破壊を示した．一方で，PMMAのコンフォメーション変化は起きにくく，断面積一定の変形を示した．それにより，脆性破壊を示した．この時，化学結合の切断はほとんど伴わないという結果を示している[70]．
	Huらは，通常の負荷の範囲においてCu基板の粗さが変化するSi原子間力顕微鏡チップの乾式滑りをモデル化して分子動力学法で解析をおこなった． 表面摩耗は，定常状態のスライド中に変位した基板原子の数として定量化され，チップの粗さと負荷の関数として特徴付けられた．さらにチップと基板間の相互作用エネルギーと幾何学的粗さ係数を使用して，接着剤とアブレシブ摩耗の寄与を調査し，粗さがナノスケールの摩耗にどのように影響するかを予測し，接着剤と摩耗のモードを分離することで，粗さ，荷重，摩耗の関係を示すことで，特定の...
	Huらは，通常の負荷の範囲においてCu基板の粗さが変化するSi原子間力顕微鏡チップの乾式滑りをモデル化して分子動力学法で解析をおこなった． 表面摩耗は，定常状態のスライド中に変位した基板原子の数として定量化され，チップの粗さと負荷の関数として特徴付けられた．さらにチップと基板間の相互作用エネルギーと幾何学的粗さ係数を使用して，接着剤とアブレシブ摩耗の寄与を調査し，粗さがナノスケールの摩耗にどのように影響するかを予測し，接着剤と摩耗のモードを分離することで，粗さ，荷重，摩耗の関係を示すことで，特定の...
	Caoらは接着剤にナノ粒子を添加することで，接着剤の強度が上昇することについて，接着剤の架橋構造を変化させたMDシミュレーションを実施した．結果として，ナノ粒子の強化がない2つの純粋なゲル間の接着作業よりも最大10倍大きくなる可能性があることを示した[72]．
	Caoらは接着剤にナノ粒子を添加することで，接着剤の強度が上昇することについて，接着剤の架橋構造を変化させたMDシミュレーションを実施した．結果として，ナノ粒子の強化がない2つの純粋なゲル間の接着作業よりも最大10倍大きくなる可能性があることを示した[72]．
	次に，有機分子・高分子系の分子動力学計算では，長らく化学変化を伴う計算は一般的ではなかったが，ReaxFFポテンシャルが発表されてから[73-75]，化学変化を取り扱う研究も増えてきている．
	萩田らは，疑似反応MDシミュレーションを用いて架橋フェノール樹脂のネットワーク構造を構築し特性評価をおこない，分子量分布・密度・散乱関数に関して実験結果とよく一致することを示し，続く研究で架橋フェノール樹脂の引っ張り弾性を計算し，ひずみが0.05までであれば，特定の場所に応力集中することなくほぼ均一に応力が加わることを示した[76,77]．
	山本らは，MDシミュレーションを用いて，銅表面に挟まれた狭いギャップを使用した界面での水素化ビスフェノールAジグリシジルエーテルと1,4-シクロヘキサンビス（メチルアミン）で構成されるエポキシ樹脂の化学反応計算をおこない，界面での分子拡散係数や密度，分子配向，および濃度の深さプロファイルについて解析した[78]．
	また，高分子材料で重要なガラス転移温度(Tg)について，MDシミュレーションを用いて種々の高分子のTgを算出することは過去からおこなわれてきたが，高分子の緩和手順を適切に行う必要があり，最近の研究では実験結果と比較して同等レベルの結果が得られている[79-81]．
	また，MDを用いた研究の最新動向として，ドラッグデリバリーシステム(TDDS)において，アクリル系粘着剤と同等の成分が皮膚中へ拡散する速度などを計算し，貼付剤の性能を向上させる手段として利用されている[82-84]．
	さらにもう一つの最近の動向として，機械学習とMDを組み合わせる研究がある．Rinikerは，様々な化合物の物理化学的性質や相溶性を予測するための機械学習の手順は確立されているが，分子動力学計算から得られるデータを利用した機械学習モデルについて，ポテンシャルエネルギー成分，回転半径，溶媒にアクセス可能な表面積などの特性の分布から構築されたMDFPと呼ばれるフィンガープリントを提案し，5種類の溶媒中の溶媒和自由エネルギーなどを算出し，FEP,COSMO-RS法などの物性推算手法と比較して同等かそれ以上...
	Deringerらは，液体・アモルファス炭素の原子シミュレーション手法として，機械学習ベースのGAP(Gaussian approximation potential)というモデルを開発し，主に数十meV /原子の範囲にあるエネルギーを予測可能とした．sp3軌道やリング構造など特徴的な構造特性が忠実に再現されており，表面エネルギーはGAPによって十分な説明がなされた．このGAPモデルは，DFTよりも桁違いに計算速度は速いが，最先端の経験的ポテンシャルよりは遅い，という両者の領域中間にあるため，GA...
	Deringerらは，液体・アモルファス炭素の原子シミュレーション手法として，機械学習ベースのGAP(Gaussian approximation potential)というモデルを開発し，主に数十meV /原子の範囲にあるエネルギーを予測可能とした．sp3軌道やリング構造など特徴的な構造特性が忠実に再現されており，表面エネルギーはGAPによって十分な説明がなされた．このGAPモデルは，DFTよりも桁違いに計算速度は速いが，最先端の経験的ポテンシャルよりは遅い，という両者の領域中間にあるため，GA...
	鈴木らは，カーネルリッジ回帰と原子の局所環境を表す原子フィンガープリントを使用して，広範囲の温度で原子間力を直接予測する，結晶シリコンシステムに関する機械学習モデル作成した．このモデルでは，300と1650 Kの間の温度領域において，力予測誤差は対応する力の範囲に対して約2％以下であった[87]．
	最後に高密度ポリエチレン（HDPE）の弾性率のバラツキについて，AFMのナノメカニカルマッピングモードで測定すると，平均は1 GPaだが，測定位置によって最大4GPaまで大きくなることが知られていた．そこで細谷，森田，中嶋らは，AFMのカンチレバーに相当するSi原子と線状ポリエチレン（PE）モデルを構築し，分子動力学（MD）法を用いて接触運動をおこない，HDPEの表面構造，接触状態，および機械的特性の関係を分析した．その結果，MDを用いてAFMと同じオーダーの弾性率が得られ，力-変形曲線が各測定位...
	量子計算（密度汎関数法：Density Functional Theory）による研究
	アクリル系粘着剤で使用される成分に対して，量子計算（主にDFT計算）が必要とされる場面は，高分子重合の効率化や，機能性材料の効率的な化学反応経路の探索，接着剤と被着体の界面での詳細な化学反応・結合力の界面などで用いられている．
	吉澤らは，アルミニウム/エポキシ樹脂系接着剤界面の相互作用を量子化学計算により解析し，両者の接着がおもに水素 結合に由来することを明らかにした．本研究では，水素結合に基づく簡単なモデルから得られた接着力が実験で得られる接着強度と大きく矛盾しないことを示している．また，継続研究として，瀬本らは，酸化アルミニウム表面とエポキシ樹脂の接着メカニズムを解明するためDFTを用いて検討した．エポキシ樹脂のヒドロキシル基が酸化アルミニウムの表面と相互作用して水素結合を形成し，これが接着の主な力として機能すること...
	樋口らは，大気条件下におけるシリカ表面とエポキシ樹脂管の接着のメカニズムをDFT計算によって調査した．エポキシ樹脂のフラグメントと，吸着された水分子の存在下でα-クリストバライトのヒドロキシル化（0 0 1）表面のモデルで，水分子がエネルギー及び力を大幅に低下させることを示した．これにより水分子の構造変化や，親水性シリカからのエポキシ樹脂の剥離時に水素結合が影響を与えている可能性が高いと結論付けた．
	樋口らは，大気条件下におけるシリカ表面とエポキシ樹脂管の接着のメカニズムをDFT計算によって調査した．エポキシ樹脂のフラグメントと，吸着された水分子の存在下でα-クリストバライトのヒドロキシル化（0 0 1）表面のモデルで，水分子がエネルギー及び力を大幅に低下させることを示した．これにより水分子の構造変化や，親水性シリカからのエポキシ樹脂の剥離時に水素結合が影響を与えている可能性が高いと結論付けた．
	また，Balaidiらは，粘着剤で用いられる2HEA分子の安定したコンフォメーションをDFT計算で探索し，また実在量で赤外分光測定から得られる実験的なスペクトルと計算スペクトルがよく一致することを確認した．これにより，赤外分光のスペクトルで安定状態の確認が可能になると考えらえる．また，継続研究として，アクリル酸ブチルをDFT計算アクリル酸ブチル分子の柔軟性を調べ，実験の電子線回折分光のデータとよく一致しており，s-cis型が最も安定したことが確認した[91]．
	Ostrowskiらは，アルコールによるアクリル酸のエステル化の化学反応についてDFTで計算を行い，実験結果と良い一致を得た．この工業的に非常に重要な反応で，コーティング，接着剤，シーラントや，紙，繊維に使用されるポリマーを製造するための水性ポリアクリルエマルジョンを得るためのモノマーであるアクリレートにつながることを示した[92]．
	Ostrowskiらは，アルコールによるアクリル酸のエステル化の化学反応についてDFTで計算を行い，実験結果と良い一致を得た．この工業的に非常に重要な反応で，コーティング，接着剤，シーラントや，紙，繊維に使用されるポリマーを製造するための水性ポリアクリルエマルジョンを得るためのモノマーであるアクリレートにつながることを示した[92]．
	1.2 粘着剥離現象の解明における現状と課題
	1.1.6項で過去の粘着剤剥離現象のメカニズム解明の研究について述べてきた．これまでの研究では，粘着剤の接着強度というものは，粘着剤それ自体（バルク）の凝集力（弾性率，高分子の絡み合い，架橋構造を総合した粘着剤分子内の結合力の指標）と，貼付対象である被着体と粘着剤の密着力（粘着剤構成原子と被着体構成原子とに働く力，もしくは表面自由エネルギーの差）の2つの項目を定量的指標とし，貼付対象物に対する用途ごとに必要な粘着テープの接着力や耐久性などの特性に適合させるという開発手法がとられている．実際，近年で...
	1.1.6項で過去の粘着剤剥離現象のメカニズム解明の研究について述べてきた．これまでの研究では，粘着剤の接着強度というものは，粘着剤それ自体（バルク）の凝集力（弾性率，高分子の絡み合い，架橋構造を総合した粘着剤分子内の結合力の指標）と，貼付対象である被着体と粘着剤の密着力（粘着剤構成原子と被着体構成原子とに働く力，もしくは表面自由エネルギーの差）の2つの項目を定量的指標とし，貼付対象物に対する用途ごとに必要な粘着テープの接着力や耐久性などの特性に適合させるという開発手法がとられている．実際，近年で...
	また，一般的な硬化型の接着剤の場合は，必要な接着強度が得られているかどうかは接着剤の組成と貼付対象物間の原子同士の結合強度が決まり，必要性能が得られるかどうかが決まる．このため，現在一般的な接着剤は，コンタミネーションによる耐久性低下や破壊の起点になる微小な亀裂を極力減らすことを目標に組成，製法，架橋構造，反応制御の研究が中心であると考えられる．
	一方で，粘着剤の貼付対象に対する結合力の実態や剥離という現象は，接着剤と比べてはるかに流動的で，常に動き続けている動的な問題であり，長時間もしくは高温下で大きく内部の位置が変化することから剥離挙動の変化が起こりうる．しかしながら，学術論文として粘着剤の全原子分子による分子動力学シミュレーションの研究は多くはなく，原子・分子レベルでの剥離の進行や架橋構造を持つことで粘着剤の剥離挙動の詳細な挙動については知見が少ないのが現状である．このような状況にある理由として，粘着剤の剥離挙動では1.1.3項でも述...
	以上の課題は粘着剤の特性予測が非常に困難である要因として一般的に知られているが[94]，その他の課題として，粘着剤が相互に架橋し，複雑に絡み合う構造をとる (Figure 1-13)．さらに実在の貼付対象物（被着体）は必ず表面粗さを有しているが，粘着剤の挙動を分子シミュレーションで取り扱う事例が少ない．上記2つの理由により，粘着剤の組成を決めるだけで実際の剥離現象の特性を予測することが困難である．
	以下に粘着剤のイメージ構造図をFigure 1-13に示す．まず，複数の分子鎖と架橋剤からなるような構造を持つ粘着剤は，基材(Substrate)に拘束される部位と被着体(Adherend)に拘束（結合）される部位が発生する．そして剥離時には基材に拘束された部位から変位し，分子鎖の結合に従って剥離が進行していくことになる．マクロレベルでは，ほとんどの場合で連続体の破壊現象として解釈することが可能であるが，分子動力学法における全原子シミュレーションでは一本一本の粘着剤の分子鎖が観測可能であり，マクロ...
	本研究ではこのように不均一で動的な剥離挙動における個々の分子鎖の挙動を追跡し，解析することで，従来の連続体の剥離モデルとは異なる，動的な挙動による不均一性の高い剥離のメカニズムを明らかにできるものと考えている．
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	Figure 1-13 Structure image of pressure-sensitive adhesives
	1.3 本論文の目的と構成
	以上，分子動力学法を用いた全原子分子モデルにおける粘着剤の剥離挙動は，分子量や緩和時間の問題から現実で起こっている現象を再現していない部分も多々あるが，貼付対象の構成する原子と粘着剤が構成する原子同士が何らかの引力相互作用で結合している状態（共有結合以外の水素結合やvan der Walls力などの引力相互作用など）から，微視的な剥離現象を詳細に観察・解析することで得られる情報があると考えられる．
	そこで，まず粘着剤分子とアモルファスSiO2の界面での結合状態を，密度汎関数法(Density Functional Theory：DFT)による計算で界面近辺の原子間に働く力を精度よく求め，その結果をMDのポテンシャルパラメータとを作成する．
	次にこのMDパラメータを利用して，C-C結合による鎖状の構造を持つ粘着剤分子をモデル化し，実在の粘着剤ではほぼ必須である架橋構造も取り込む．さらにシミュレーションによる研究では平坦な表面が一般的だった被着体に対して凹凸を設けることで，より実用性に近づけた粘着剤と表面粗さを持つアモルファスSiO2を接合させ，剥離シミュレーションをおこない，結合状態にある原子が剥離する際の挙動について原子論的な剥離のメカニズムを観察・解析することで，剥離に必要なエネルギー，剥離応力の最大値などがどのようなメカニズムで...
	本研究目的を達成することで，連続体モデルとは異なる，個々の分子鎖の挙動（メカニズム）と連続体モデルとを融合させた材料の剥離（破壊）モデルが構築可能となり，実製品の特性予測という工業的に有意な結果を得るだけでなく，量子計算から構造解析までに渡る，ソフトマター物理全般に対する新たな動的な解析モデルを提案したいと考えている．
	以上の目的に沿って，本論文では本章を含む全6章で構成されている．本章第1章は序文として，粘着剤（粘着テープ）の特性・用途・基本構造の説明と接着剤との相違点を述べたのち，粘着剤の分類，剥離現象の既往の研究の概要を説明する．
	第２章では，本研究で用いる計算手法として，古典分子動力学法と密度汎関数法に関する概要を説明する．
	第3章ではDFT計算からシリコンウェハの最表面であるアモルファスSiO2と，粘着剤を構成する原子との間に働くvan der Waals力を計算し，DFT計算の結果を再現できる非結合相互作用パラメータを決める．
	第4章では，第2章で作成したvan der Waals力を再現したポテンシャルパラメータを使用して，粘着剤と表面粗さを持つアモルファスSiO2とを接合させて，剥離シミュレーションを行う．また，併せて粘着剤とSiO2を接合する際の圧着時間依存性を確認する．
	第5章では，同じく第2章で作成したポテンシャルパラメータを使用して，新たに粘着剤の分子量と架橋構造を変更させたモデルを構築し，剥離シミュレーションを行い，剥離応力の最大値や剥離エネルギーと粘着剤の分子量・架橋構造との関係を述べ，そのメカニズムについて論じる．
	最後に第6章で全体のまとめと今後の展望について述べる．
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	2.1.2 有機分子（高分子）ポテンシャルエネルギーの特徴 [97]
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	以下に分子内結合の一般的な形式を説明する．
	・結合ポテンシャル（Bond potential），角度ポテンシャル（Angle potential）
	結合ポテンシャルは２つの原子間の共有結合によるもので，一般的に原子間距離の二乗に比例する調和振動子で表される．角度ポテンシャルは３つの原子が２つの共有結合で繋がれている間の角度に比例した調和振動子である．
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	Aeon社が開発した力場 (TEAM Family：有機低分子，合成高分子，イオン液体，ゼオライト用のポテンシャルパラメータ) と他社のポテンシャルパラメータも含めた力場パラメータの使い分け，新規開発・拡張手法とポテンシャル群の管理を含めたツール・システムの総称である．
	Aeon社が開発した力場 (TEAM Family：有機低分子，合成高分子，イオン液体，ゼオライト用のポテンシャルパラメータ) と他社のポテンシャルパラメータも含めた力場パラメータの使い分け，新規開発・拡張手法とポテンシャル群の管理を含めたツール・システムの総称である．
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	+,𝑖=1-,𝑁-𝑒𝑙𝑒𝑐.-,𝑗>𝑖-,𝑁-𝑒𝑙𝑒𝑐.-,1-,,𝑟-𝑖.−,𝑟-𝑗.....+,𝐴=1-,𝑁-𝑎𝑡𝑜𝑚.-,𝐵>𝐴-,𝑁-𝑎𝑡𝑜𝑚.-,,𝑍-𝐴.,𝑍-𝐵.-,,𝑅-𝐴.−,𝑅-𝐵.....
	と表される．ここでrは電子の座標を，Rは原子核の座標を表す．上式に対してBorn-Oppenheimer近似（断熱近似）を用いて原子核の運動に対して十分質量が小さい電子は瞬時に定常状態になるという仮定をおこなうと，ハミルトニアンは以下のように電子と原子核の運動が分離可能となる．
	と表される．ここでrは電子の座標を，Rは原子核の座標を表す．上式に対してBorn-Oppenheimer近似（断熱近似）を用いて原子核の運動に対して十分質量が小さい電子は瞬時に定常状態になるという仮定をおこなうと，ハミルトニアンは以下のように電子と原子核の運動が分離可能となる．
	Ψ,𝒓,𝑹.＝,Ψ-𝑒𝑙𝑒𝑐.,𝒓,𝑹.,𝑋-𝑛𝑢𝑐.(𝑹)
	したがって原子単位系における電子系のハミルトニアンは
	𝐇=−,𝑖-,𝑁-𝑒𝑙𝑒𝑐.-,,ℏ-2.-2𝑚..Δ,𝑖.−,𝑖=1-,𝑁-𝑒𝑙𝑒𝑐.-,𝐴=1-,𝑁-𝑎𝑡𝑜𝑚.-,,𝑍-𝐴.-,,𝒓-𝑖.−,𝑅-𝐴.....+,𝑖=1-,𝑁-𝑒𝑙𝑒𝑐.-,𝑗>𝑖-,𝑁-𝑒𝑙𝑒𝑐.-,1-,,𝑟-𝑖.−,𝑟-𝑗.....
	となる．原子に対する電子の波動関数はスピン座標の交換に対して反対称とすることでパウリの排他律を満たす．このような反対称の式は行列式で表され，スレーター行列と呼ばれる．このスレーター行列をハミルトニアンに作用することで，以下のハートリー・フォック方程式(空間・スピン軌道におけるHF方程式)が導き出される．
	,−,1-2.Δ−,𝐴--,,𝑍-𝐴.-,𝑟−,𝑅-𝐴....+,,𝜌,𝑟′.-,𝑟−,𝑟-′...𝑑,𝑟-′..−,𝜇-𝐹-𝜎..,𝜑-𝑖-𝜎.=,𝜀-𝑖-𝜎.,𝜑-𝑖-𝜎.(𝑟)
	ここで左辺 [  ] の第4項の,𝜇-𝐹-𝜎.は交換エネルギーと呼ばれ，古典論では生じない項である．これはパウリの排他原理により同じ向きのスピンを持った電子は離れる，という原理から生じるエネルギー差の項である．
	しかしながら，一般的なハートリー・フォック方程式は，電子相関効果を含んでいないため，結合エネルギーや化学反応などを精密に取り扱うことができない．一方で，密度汎関数理論は２つのホーエンベルグ・コーンの定理をもとに電子相関を取り入れた精度の高い計算が可能であり，さらに上記電子相関効果を取り入れていないHF方程式と同程度の計算コストが得られる表式を得ることができた．
	第１定理：（原子核などの）外場ポテンシャルは系の電子密度で決定される
	第2定理：あらゆる電子密度について，常にエネルギー変分原理が成立する
	上記定理をもとに，Kohn-Sham法と呼ばれる相互作用のない系の電子の運動エネルギーと，従来の古典エネルギー以外を，交換相関エネルギーという項にまとめて式を構築している．系の全エネルギーは
	E[ρ] = T[ρ]+Vee[ρ]+Vne[ρ]
	= Ts[ρ]+Vne[ρ]+J[ρ]+Exc[ρ]
	ここで　　Exc[ρ]=(T[ρ]-Ts[ρ]) + (Vee[ρ]-J[ρ])
	T[ρ]：電子の交換相関エネルギーを含む運動エネルギー
	Ts[ρ]：電子間の相互作用のない系の運動エネルギー(Slater行列で表示)
	Vne[ρ]：核子-電子間のクーロン相互作用（古典）
	Vee[ρ]：電子の交換相関エネルギーを含む電子-電子エネルギー
	J[ρ]：電子-電子間クーロン相互作用（古典）
	したがって，コーン・シャム方程式は以下の表式となる
	,−,1-2.Δ−,𝐴--,,𝑍-𝐴.-,𝑟−,𝑅-𝐴....+,,𝜌,𝑟′.-,𝑟−,𝑟-′...𝑑,𝑟-′..−,𝜇-𝑋𝐶-..,𝜑-𝑖-.=,𝜀-𝑖-.,𝜑-𝑖-.(𝑟)
	当初この交換相関ポテンシャルは局所密度近似(LDA)による一様近似や一般化勾配近似(GGA)など電荷密度の勾配を補正項として加えた関数が使用されていたが，現在では様々な交換相関ポテンシャルが開発されている．特に（孤立）分子系では，密度勾配近似にハートリー・フォック交換項という起源が異なる関数の線形結合形式の関数（B3LYPなど）が使用されており，組み合わせによっては，非常に高い精度で実験値と計算値のエネルギー準位が一致することが知られている．
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	第3章　粘着剤-SiO2間ポテンシャルの作成
	3.1 緒言
	本論文で研究対象としているアクリル系粘着剤は，粘着性を向上させる添加物を入れることなく材料それ自体がある程度粘着性を持っている．また，1.1章で述べたように設計の自由度が高く，様々な特性を持った材料の設計が可能となる．Figure 1-2で示した様々なアクリル酸エステル材料はそれぞれ異なるTgを持っており，材料の組み合わせでTgの制御が比較的容易である．またベンゼンのような環構造を付加させることで密度が調整可能になることや，エステル化した構造の末端部に反応性もしくは極性の高い官能基（ヒドロキシ基(...
	本研究では被着体をアモルファスSiO2としているが，本来の半導体製造工程で利用される粘着テープは半導体製品と直接接触するため，アクリル系粘着剤では組成を変更することで様々な被着体に対応できるという利点がある．しかしながら粘着剤などの高分子系の分子ポテンシャルはC, H, Oと生体分子で使用される原子を中心としたポテンシャル場は整備されているが，無機・金属系の原子とのポテンシャルのバリエーションが少ない．もちろん有機・無機系間のポテンシャルが豊富なセットもあるが，従来用いてきた高分子系ポテンシャルを...

	3.2 原子間ポテンシャルの作成
	3.2.1 解析モデルの構築
	序論で述べた通り，本章では粘着剤を構成する原子( C, H, O)と，被着体であるシリコンウェハの最表面となるアモルファスSiO2を構成する原子(Si, O)からなるモデルを構築し，密度汎関数(DFT)計算をおこなった．以下に，実際にDFT計算をおこなったモデルの構成・サイズをFig.3-1(a), (b), (c)以下に示す．
	被着体を構成する分子にはαSiO2結晶における[001] 面，[100] 面の2種類を用いた．[001] 面の最表面の酸素には水素を付加して，ダングリングボンドを解消している．これはFigure 3-1(a)に相当しており，この時の粘着剤分子はメチルアクリレート(MA)である．そのほか，アクリル酸(AA)やエチルアクリレート(EA)を中心にDFT計算をおこなった．モデルの原子数とサイズは，288原子，19.95×17.28×60.0[Å]である．また，その他にもアモルファスSiO2(288原子，1...



	Figure 3-1 Calculation models for DFT
	(a) O with H on top of αSiO2　－MA
	αSiO2+add H
	MA
	MA
	αSiO2

	(b) Si on top of αSiO2　－MA
	AA10
	αSiO2 with H
	Amorphous SiO2

	(c) AA10-amorphous-SiO2
	Table 1 Atom notation for GAFF.
	3.2.2 DFT計算条件
	DFT計算には局在基底関数を使用していることから，比較的大規模な系(数百原子)の計算が可能で，有機分子で重要な役割を果たすvan der Waals力も計算可能なSIESTAを使用している[111]．DFT計算では交換関数をKBM（vdWタイプ），基底関数のタイプはDZPとし，Energy shift（基底関数のカットオフ距離に相当）は20meV，Mesh cutoff（実空間におけるグリッド幅）は300Ryと設定した．粘着剤を構成する分子のαSiO2結晶に対する配置は，x,y方向はそれぞれ結晶格...
	DFT計算には局在基底関数を使用していることから，比較的大規模な系(数百原子)の計算が可能で，有機分子で重要な役割を果たすvan der Waals力も計算可能なSIESTAを使用している[111]．DFT計算では交換関数をKBM（vdWタイプ），基底関数のタイプはDZPとし，Energy shift（基底関数のカットオフ距離に相当）は20meV，Mesh cutoff（実空間におけるグリッド幅）は300Ryと設定した．粘着剤を構成する分子のαSiO2結晶に対する配置は，x,y方向はそれぞれ結晶格...


	Table 2 DFT model type
	3.2.3パラメータフィッティング
	今回フィッティングする非結合のLennard-Jones型van der Walls力の関数は，結晶性の無機原子と近距離におけるポテンシャルのフィッティング精度の良い，反発項9乗，引力項6乗のLennard-Jones型を用いてフィッティングしている．
	𝑈,,𝑟-𝑖𝑗..=𝜀,,,,𝜎-,𝑟-𝑖𝑗...-6.−,,,𝜎-,𝑟-𝑖𝑗...-9..  (17)
	パラメータフィッティングをおこなう際には，600余りのSiO2と有機分子の位置関係が異なる系の計算結果を準備し，MDのLJポテンシャルのパラメータ(原子間距離を表すσとエネルギーを表すε)を再現するように最適化した．最適化の手法としては，初期には大域最適化手法であるSimulated Anneal法を適用し，その後，局所最適化手法であるElder-Mead法を用いた．
	DFTの計算結果とポテンシャルパラメータをフィッティングした後の結果の一例を示す．Figure 3-2はαSiO2の[001] 面上にメチルアクリレート分子を配置して位置を変えながら，結合エネルギーをプロットした結果である．●の点がDFTで得られたSiO2と有機分子のエネルギーを表しており，×の点が，●の結果を再現するように最適化されたvan der Wallsポテンシャルパラメータを用いてMD計算した結果を示している．そして，Table 3に上記手法で求めたSiO2を構成する原子（終端に付加した...
	DFTの計算結果とポテンシャルパラメータをフィッティングした後の結果の一例を示す．Figure 3-2はαSiO2の[001] 面上にメチルアクリレート分子を配置して位置を変えながら，結合エネルギーをプロットした結果である．●の点がDFTで得られたSiO2と有機分子のエネルギーを表しており，×の点が，●の結果を再現するように最適化されたvan der Wallsポテンシャルパラメータを用いてMD計算した結果を示している．そして，Table 3に上記手法で求めたSiO2を構成する原子（終端に付加した...
	今回得られたポテンシャルパラメータの有効性の評価として，SiO2(288原子)と粘着剤分子をBA４分子とAA1分子を結合した分子を4分子(約400原子)作成し，SiO2結晶やアモルファスSiO2と接合させた系21モデルを作成した．これらのモデルをDFTとMDで計算し，結合エネルギーを比較した結果をFigure 3-3に示す．両者は最大20%以内の範囲で一致している．
	SiO2と粘着剤に働く力について，実際にアモルファスSiO2と粘着剤の分子を接合した際に界面で働く力について，SiO2の原子と粘着剤の原子の距離が4Å以内にある原子対をすべて数え上げ，個々の原子対の力と，その総和を計算した．Table 4に表面粗さ（RMS）5ÅのアモルファスSiO2と粘着剤分子を接合させた際に結果を示す．このTable 4には1原子対の名前と，1(4Å以内の距離にある)原子対の数，11個当たりの原子対に働く力とその総和，1そして原子対の平均距離を示している．1個当たりの原子対に働...
	SiO2と粘着剤に働く力について，実際にアモルファスSiO2と粘着剤の分子を接合した際に界面で働く力について，SiO2の原子と粘着剤の原子の距離が4Å以内にある原子対をすべて数え上げ，個々の原子対の力と，その総和を計算した．Table 4に表面粗さ（RMS）5ÅのアモルファスSiO2と粘着剤分子を接合させた際に結果を示す．このTable 4には1原子対の名前と，1(4Å以内の距離にある)原子対の数，11個当たりの原子対に働く力とその総和，1そして原子対の平均距離を示している．1個当たりの原子対に働...


	Figure 3-2 DFT vs fitted potential for methyl acrylate
	Figure 3-3 Comparison to DFT vs MD energy
	Table 3 Nonbonding potential parameters between SiO2 and atoms of acrylic adhesive.
	Table 4 Nonbonding force of adhesives’ atoms and amorphous SiO2.
	第4章 圧着時間とSiO2表面粗さの剥離への影響
	4.1　緒言
	第3章で粘着剤分子とαSiO2とアモルファスSiO2間におけるMDポテンシャルを作成したことを受けて，本章では粘着剤分子とアモルファスSiO2に接合させたモデルに第3章で求めたポテンシャルパラメータを使用して，剥離シミュレーションを実施する．
	通常粘着テープの規格試験では，被着体に貼付させる際の条件が具体的に決められている．これは使用時に液体で被着体に対する濡れ広がりが十分担保できる接着剤と異なり，粘着剤は貼付条件によって，剥離強さが大きく変動するためである．そこで，本章では粘着剤を貼付した際の貼付時間の変更や，被着体であるアモルファスSiO2の表面を平坦ではない，表面粗さを設けた状態で接合させ，剥離シミュレーションを行う．

	4.2 粘着剤モデルの作成
	n-ブチルアクリレート(BA) 51分子とアクリル酸 (AA) 9分子をランダムに結合させた分子（BA51AA9）を作成し，架橋構造を構築するためにFigure 4-1のエポキシ樹脂(1,4-Butanediol Diglycidyl Ether)を混合させ，エポキシ樹脂のエポキシ基とアクリル酸のヒドロキシ基が一定距離に近づくと結合させることで架橋構造を構築した（48,820原子）．結果として分子量約10万5千の比較的大きな分子が1分子と，未架橋（分子量約7千）の分子が12個，分子量1万程度の分子...
	n-ブチルアクリレート(BA) 51分子とアクリル酸 (AA) 9分子をランダムに結合させた分子（BA51AA9）を作成し，架橋構造を構築するためにFigure 4-1のエポキシ樹脂(1,4-Butanediol Diglycidyl Ether)を混合させ，エポキシ樹脂のエポキシ基とアクリル酸のヒドロキシ基が一定距離に近づくと結合させることで架橋構造を構築した（48,820原子）．結果として分子量約10万5千の比較的大きな分子が1分子と，未架橋（分子量約7千）の分子が12個，分子量1万程度の分子...


	Figure 4-1 1,4-Butanediol Diglycidyl Ether
	Figure 4-1の架橋剤が持つエポキシ基と，粘着剤中に存在するヒドロキシ基(-OH)を示す．また，Figure 4-2には反応前と反応後の構造を示す[109]．
	Figure 4-1の架橋剤が持つエポキシ基と，粘着剤中に存在するヒドロキシ基(-OH)を示す．また，Figure 4-2には反応前と反応後の構造を示す[109]．

	Figure 4-2 Chemical reaction of epoxy and hydroxyl group
	Figure 4-3 Strain velocity dependence of PSA strain-stress curve
	Figure 4-4 Young modulus of adhesives.
	粘着剤単体の伸長特性
	作成した架橋構造を持つ粘着剤分子単体で，1軸伸長の速度を20, 10, 6, 2, 1 m/s と変えて，シミュレーションを実施したところ，明確なひずみ速度依存性が観測された(Figure 20)．また，Figure 4-3の結果よりヤング率を計算したところ1.74GPaを示した(Figure 4-4)．これはガラス状態の分子を伸長していると際のヤング率であると考えられる．以降の剥離シミュレーションではすべて20[m/s]の速度で剥離している．
	4.3 剥離モデルの構築
	被着体に相当するアモルファスSiO2は表面粗さ（RMS）が0, 2, 5, 10Åの4種類に対して，RMSの値は同じであるが形状の異なる表面3種類を作成し，12種類のアモルファスSiO2のモデルを用意し，両者を接合させて剥離シミュレーションを実施した．
	(1) αSiO2(288原子)をx方向に5個，ｙ方向に5個，z方向に6個並べるx,yの長さは 　90.58Å×90.58Åである．任意の表面粗さ(0, 2, 5, 10Å)を持つ仮想原子モデルを作成し， 　上記(1)で作成したαSiO2とｚ軸方向に対面させる
	(2)のモデルを室温から4000Kでアニールし，メルトクエンチ法によりアモルファス化させた．その後，仮想原子とアモルファス化したSi, O原子を接合させた．
	(2)のモデルを室温から4000Kでアニールし，メルトクエンチ法によりアモルファス化させた．その後，仮想原子とアモルファス化したSi, O原子を接合させた．
	(3)のモデルから仮想原子を取り除き，圧力１MPaをかけて粘着剤分子と接合させる


	Figure 4-5 1,2,3,4 Procedure of peeling model creation.
	本研究の剥離シミュレーションでは粘着分子の上部40%の領域を拘束し，この部分を一定速度で上昇させた．Figure 4-6に剥離シミュレーション時の応力-変位曲線と対応するスナップショットを示す．粘着剤上部の拘束部の上昇に伴い粘着分子が伸長し，剥離の進展に伴い1本の分子鎖が明確に観測できるようになり，最後に完全に剥離する．このモデルでは，変位35Å近辺で剥離応力がピークとなっている．
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	Figure 4-6 Compare to stress curve and peeling progress.
	Figure 4-7に表面粗さ5ÅのアモルファスSiO2を被着体としたときの剥離速度依存性のグラフを示す．粘着剤単体の伸長挙動であるFigure 4-3と比較すると，Figure 4-7ではほぼ同一の剥離応力曲線で速度依存性がみられない．これは，粘着剤部分のおよそ半分が拘束領域であり，運動可能な分子の領域が少なく，すぐにアモルファスSiO2と接合している部分に力が達し，粘着剤の分子鎖が引きのばされるためと考えられる．
	Figure 4-7に表面粗さ5ÅのアモルファスSiO2を被着体としたときの剥離速度依存性のグラフを示す．粘着剤単体の伸長挙動であるFigure 4-3と比較すると，Figure 4-7ではほぼ同一の剥離応力曲線で速度依存性がみられない．これは，粘着剤部分のおよそ半分が拘束領域であり，運動可能な分子の領域が少なく，すぐにアモルファスSiO2と接合している部分に力が達し，粘着剤の分子鎖が引きのばされるためと考えられる．

	Figure 4-7 Peel stress-stain curve for strain rate dependence
	4.4 剥離シミュレーションの結果と考察
	4.4.1 剥離応力と分子鎖の本数・界面接着力との相関
	実施した剥離シミュレーションでは，剥離の進展状況を表したFigure 4-6にある通り，界面の粘着剤の剥離が進むにつれて分子1本1本の観察が可能である．シミュレーションの各スナップショットにおける，剥離応力と分子鎖の関係を調べたところ，剥離応力が最大値を越え，粘着剤の鎖がアモルファスSiO2から離れるにつれて，粘着剤の分子鎖の本数と，剥離応力との間では直線近似が成り立つことが確認できた．
	Figure 4-8の剥離応力-変位図はRMS 5Å, 圧着時間5psの場合の剥離シミュレーション結果である．Figure 4-8が剥離応力の最大値に達してから，図中のオレンジの点においてスナップショットを確認し，何本の分子鎖が繋がっているかを確認した．剥離応力と粘着剤の分子鎖の本数をプロットしたものをFigure 4-9に示す．グラフ点上の数字は，剥離シミュレーション時の変位量を表しており，変位が増えるにつれ，高分子の本数および剥離応力が減少していくことが確認できる．
	Figure 4-8の剥離応力-変位図はRMS 5Å, 圧着時間5psの場合の剥離シミュレーション結果である．Figure 4-8が剥離応力の最大値に達してから，図中のオレンジの点においてスナップショットを確認し，何本の分子鎖が繋がっているかを確認した．剥離応力と粘着剤の分子鎖の本数をプロットしたものをFigure 4-9に示す．グラフ点上の数字は，剥離シミュレーション時の変位量を表しており，変位が増えるにつれ，高分子の本数および剥離応力が減少していくことが確認できる．



	Figure 4-8 Relationship of peel stress and number of molecular chains.
	Figure 4-9 Correlation of the number of PSA chains, peeling stress and peeling displacement.
	4.4.2 圧着時間の影響
	本研究では被着体であるアモルファスSiO2の表面粗さ（平均二乗粗さ：RMS 0, 2, 5, 10Å）を変えたモデルを作成し，それぞれの表面粗さにおいて，粘着剤に1MPaの圧力を加えて，粘着剤の分子をアモルファスSiO2に接合させている．その際，粘着剤の原子がアモルファスSiO2の原子と4Å以内に近づいた原子の対を結合原子対と呼ぶこととする．そして結合原子対が50以上になった時点を開始点とし，圧着する時間を変更（0.1～50ps）して剥離モデルを作成した．RMS 10ÅのアモルファスSiO2に対し...
	本研究では被着体であるアモルファスSiO2の表面粗さ（平均二乗粗さ：RMS 0, 2, 5, 10Å）を変えたモデルを作成し，それぞれの表面粗さにおいて，粘着剤に1MPaの圧力を加えて，粘着剤の分子をアモルファスSiO2に接合させている．その際，粘着剤の原子がアモルファスSiO2の原子と4Å以内に近づいた原子の対を結合原子対と呼ぶこととする．そして結合原子対が50以上になった時点を開始点とし，圧着する時間を変更（0.1～50ps）して剥離モデルを作成した．RMS 10ÅのアモルファスSiO2に対し...
	Table 5 Press time dependence of peek stress and peel energy in RMS10Å
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	Figure 4-10 Press time dependence of RMS 10Å
	次に，圧着時間が延びることでアモルファスSiO2と粘着剤原子の結合原子対の数が増加していく経過に関して分析した結果を述べる．なお，粘着剤に1MPaの圧力を加える際にはParrinello-Rahman-Nose-HooverのNPT温度圧力制御で，圧力制御はz軸方向のみとなっている．
	300Kで結合状態がある程度安定した際（30ps後）のアモルファスSiO2と4Å以内にある粘着剤原子のエネルギー状態を計算したところ，表面粗さの平均二乗粗さが10Åの場合(RMS10Å)，アモルファスSiO2と接合している粘着剤原子はおよそ3,600原子前後で安定しており，その際のvan-der-Waals力による結合エネルギーの平均は-65.4[eV]であった(figure 4-13の500～600psの平均値)．一方でクーロンエネルギーによる結合エネルギーは-1.8[eV]程度の値で，ほぼva...
	300Kで結合状態がある程度安定した際（30ps後）のアモルファスSiO2と4Å以内にある粘着剤原子のエネルギー状態を計算したところ，表面粗さの平均二乗粗さが10Åの場合(RMS10Å)，アモルファスSiO2と接合している粘着剤原子はおよそ3,600原子前後で安定しており，その際のvan-der-Waals力による結合エネルギーの平均は-65.4[eV]であった(figure 4-13の500～600psの平均値)．一方でクーロンエネルギーによる結合エネルギーは-1.8[eV]程度の値で，ほぼva...
	次に，結合原子対の数が圧縮と共に増加していく経過について，アモルファスSiO2の表面粗さ0, 5, 10Åそれぞれに対して，結合原子対の増加していく状況をFigure 4-11，4-12で示す．

	Figure 4-11 Number of bonded pairs under 1MPa
	Figure 4-12 Number of bonded pairs under 1MPa (increased magnification)
	Figure 4-11を拡大したFigure 4-12ではアモルファスSiO2と粘着剤の結合が増えていく様子を示す．表面粗さが小さいほど，結合数が上昇する経過時間は長くなる傾向にある．また，3種類のアモルファスSiO2とも結合数が安定する時間はすべて2.5[ps]程度である．また，RMS0,.5ÅのアモルファスSiO2は1%程RMS5Åの方が結合数は多い結果となった．表面積( Table 7 ) はRMS5Åの方が10%程度大きいが、実際には粘着剤原子が稠密に配列していないため、両者にわずかな差し...
	Figure 4-11を拡大したFigure 4-12ではアモルファスSiO2と粘着剤の結合が増えていく様子を示す．表面粗さが小さいほど，結合数が上昇する経過時間は長くなる傾向にある．また，3種類のアモルファスSiO2とも結合数が安定する時間はすべて2.5[ps]程度である．また，RMS0,.5ÅのアモルファスSiO2は1%程RMS5Åの方が結合数は多い結果となった．表面積( Table 7 ) はRMS5Åの方が10%程度大きいが、実際には粘着剤原子が稠密に配列していないため、両者にわずかな差し...
	一方で，表面粗さの異なるアモルファスSiO2の結合時エネルギーについて，300Kから400Kに温度を上昇させた後，その後300Kに戻した際のエネルギー値をFigure 4-13に示す．温度上昇 1 降下後のエネルギーの平均値はそれぞれRMS0Åで-51.5[eV], RMS5Åで -58.0[eV], RMS10Åで-65.4[eV]であった．これは実際に粘着剤原子と4Å以内にあるアモルファスSiO2の総数はRMS5Åの方が多く，RMS0ÅよりもアモルファスSiO2の原子に囲まれる数が増えているこ...

	Figure 4-13 Number of bonded pairs under 1MPa (300K1400K1300K, 60ps)
	この推測を裏付けるために，各表面粗さにおける個々の結合している原子のペアのエネルギー分布をヒストグラムでFigure 4-14に示す．

	Figure 4-14 Histogram of each bond energy for RMS0,5,10Å
	Table 6 RMS dependence of binding energy
	Figure 4-14からRMS5,10Åの結合エネルギーの分布は同様の傾向にあるが，RMS0の場合は，エネルギーが正の分布の数が大きくなっていることが分かる．これは前頁の考察の通り，表面粗さがある面と粘着剤が，3次元的に原子同士で結合状態にあることで，よりエネルギーが低くなっていることが裏付けられたと考えられる．
	Figure 4-14からRMS5,10Åの結合エネルギーの分布は同様の傾向にあるが，RMS0の場合は，エネルギーが正の分布の数が大きくなっていることが分かる．これは前頁の考察の通り，表面粗さがある面と粘着剤が，3次元的に原子同士で結合状態にあることで，よりエネルギーが低くなっていることが裏付けられたと考えられる．
	またTable 6に，各表面粗さにおけるの結合エネルギーをvan der Waalsエネルギーとクーロンエネルギーに分けた結果を示す．RMS0Åの場合，クーロンえねぎーはプラスとなっている．これは引力と斥力があるクーロン力では平坦な表面では安定な組み合わせになるような原子が存在していないためである．
	また，アモルファスSiO2の原子と粘着剤原子が結合している組み合わせをカウントしたところ，それぞれの組成比と実際に結合状態にある組み合わせ数の比率がほぼ同程度（0.5倍～2倍未満）であることから，特定の原子対に偏った結合はしていないと考えられる．

	Table 7 Surface area of amorphous SiO2
	4.4.3 剥離エネルギー・剥離応力最大値と被着体表面粗さとの関係
	4.4.2で示した圧着時間依存性を拡張し，結合原子対の数と表面粗さの異なるアモルファスSiO2に対して，剥離応力の最大値と，剥離エネルギーの相関性について議論する．ただし，4.4.2では圧着時間をパラメータとして評価したが，ここでは初期状態の結合原子対の数をパラメータとして評価することとした．これはマクロスケールでは被着体と粘着剤が実際に接触している面積に変換することが容易で，比較検討がしやすいと考えたためである．各表面粗さにおける，近接原子対の数と，剥離応力の最大値・剥離エネルギーの関係をFig...
	4.4.2で示した圧着時間依存性を拡張し，結合原子対の数と表面粗さの異なるアモルファスSiO2に対して，剥離応力の最大値と，剥離エネルギーの相関性について議論する．ただし，4.4.2では圧着時間をパラメータとして評価したが，ここでは初期状態の結合原子対の数をパラメータとして評価することとした．これはマクロスケールでは被着体と粘着剤が実際に接触している面積に変換することが容易で，比較検討がしやすいと考えたためである．各表面粗さにおける，近接原子対の数と，剥離応力の最大値・剥離エネルギーの関係をFig...
	横軸を結合原子対の数にして，剥離応力の最大値と剥離エネルギー値をプロットした．表面粗さがRMS 0Åの場合は結合原子対の数が増えるとともに急激に上昇し，すぐに一定値をとるが，表面粗さが大きくなるに従い，上昇が緩やかになり一定値に達する原子対数の数が増える傾向にあることが分かる．
	剥離応力の最大値はRMS 0, 2, 5Åで400MPa程度の値を得た．また，RMS 10Åの場合は，まだ一定値に達していないと考えれる．なお，RMS 0Åの表面積は11,813[Å2]，RMS 2Åの表面積の平均が13,080[Å2]，RMS 5Åは13,150[Å2]，RMS 10Åは16,060[Å2]と，他と比較して表面積が大きく，アモルファスSiO2と粘着剤分子が十分な密着状態にはなく，剥離エネルギーが一定になる領域に達していないと考えられる．
	剥離エネルギーについては，RMS 0, 2Åでは平均で1,000eV前後で，RMS 5, 10Åでは1,000～1,500eVと幅がある．なお，RMS10ÅではRMS10-1の系で剥離応力の最大値及び剥離エネルギーが大きい値を得た．これは，RMS10-1の表面積がRMS10-2の表面積に対して1.2倍ほど大きいという影響があると考えられる.
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	Table 8に粘着剤分子とアモルファスSiO2界面での結合原子対の数が2,000以上ある場合の剥離応力の最大値および剥離エネルギーの平均値を示す．RMS0, 2Åはほとんど差がない結果となったが，RMS5, 10Åにおける結果では表面粗さが大きくなるに従い，剥離応力の最大値と剥離エネルギーが増加する傾向にある．特に最も表面粗さの大きいRMS10Åで計算したモデルでは，剥離応力や剥離エネルギーがRMS0,2,5Åのモデルと比べて大きく上昇することから，表面粗さの影響で結合が三次元的になり，さらに強...
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	次に，RMS10ÅのアモルファスSiO2の場合，剝離応力の最大値や剝離エネルギーが大きく異なる要因に関して考察する．剥離応力のグラフ(Figure 4-23)とスナップショット（Figure 4-23）を比較検討することで，要因の一つが明らかになった．Figure 4-23の変位70Å以降は，RMS10-1とRMS10-2の挙動が異なっている．一方，Figure 4-24も変位70Å時点でのスナップショットであるが，粘着剤とアモルファスSiO2の結合状態が異なっており，表面粗さ10ÅのRMS10-...
	また，Figure 4-23における変位20～40Å付近の相違については，粘着剤の分子鎖が複雑に絡み合っているため詳細な解析はできていない.
	以上をまとめると，①初期状態で結合原子対が多ければ剥離応力の最大値・剥離エネルギーは大きくなる．②界面に存在する結合原子対が4,000程度ある場合，表面粗さの大きい方が，表面積が増えるため剥離エネルギーが大きくなる傾向にあるが，粘着剤の配置による影響もあると考えられる．第5章ではこの粘着剤の配置と架橋構造の違いによる，剥離応力の最大値と剥離エネルギーの値について議論する．
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	4.5 結言
	本章では，Siウェハの表面（アモルファスSiO2）と粘着剤の間のエネルギー・力を密度半関数計算(DFT)から算出した後，その結果を再現するようにMDのポテンシャルパラメータを決定し，同一の粘着剤モデルに対して，アモルファスSiO2が接合させるモデルを構築し，接合時の圧着時間依存性や，表面粗さの異なるアモルファスSiO2と接合した際の剥離シミュレーションをおこない，その結果を解析した．
	4.4.1項では剥離シミュレーションにおいて，剥離応力が最大となって以降，粘着剤がアモルファスSiO2から剥離していく過程で剥離応力と分子鎖の本数の関係を調べた．結果，分子鎖の本数とその際の剥離応力が比例関係を示すことが分かった．
	4.4.1項では剥離シミュレーションにおいて，剥離応力が最大となって以降，粘着剤がアモルファスSiO2から剥離していく過程で剥離応力と分子鎖の本数の関係を調べた．結果，分子鎖の本数とその際の剥離応力が比例関係を示すことが分かった．
	4.4.2項では被着体であるアモルファスSiO2の表面粗さと，圧着時間の違いによって剥離挙動がどのように異なるかについて解析した．圧着時間の経過とともにアモルファスSiO2と粘着剤原子が結合状態（４Å以内）になる原子対の数が増加し結合エネルギーが低下する過程を観察した．
	4.4.2項では被着体であるアモルファスSiO2の表面粗さと，圧着時間の違いによって剥離挙動がどのように異なるかについて解析した．圧着時間の経過とともにアモルファスSiO2と粘着剤原子が結合状態（４Å以内）になる原子対の数が増加し結合エネルギーが低下する過程を観察した．
	NPTアンサンブルにおいて粘着剤とアモルファスSiO2間が結合していく過程について，結合原子対の変化について解析した結果，NPTアンサンブルでは2.5ps程度で安定状態に達することが分かった．また，表面のRMS値が大きいモデルの方が結合原子対の数が多く，結合エネルギーは低くなることが分かった．しかしながらRMS0とRMS5Åの原子対の数は僅かな違いしかなかった．このような結果となった理由は，表面積についてはRMS5Åの方が10%程度大きいが、実際には粘着剤原子が稠密に配列していないため、両者にわず...
	NPTアンサンブルにおいて粘着剤とアモルファスSiO2間が結合していく過程について，結合原子対の変化について解析した結果，NPTアンサンブルでは2.5ps程度で安定状態に達することが分かった．また，表面のRMS値が大きいモデルの方が結合原子対の数が多く，結合エネルギーは低くなることが分かった．しかしながらRMS0とRMS5Åの原子対の数は僅かな違いしかなかった．このような結果となった理由は，表面積についてはRMS5Åの方が10%程度大きいが、実際には粘着剤原子が稠密に配列していないため、両者にわず...
	一方結合エネルギーについては，表面粗さによって明確な結合エネルギーに差が出た．これは，アモルファスSiO2が3次元的に配置されることで結合エネルギーを低下させる効果が大きいためと考えられ，特にクーロンエネルギーよりもvan der Waals力の影響が高くなることが分かった．
	4.4.3項では表面粗さの異なるアモルファスSiO2の表面粗さに対して，結合原子対の数と，剥離応力の最大値・剥離エネルギーの関係について剥離シミュレーション結果から解析した．まず，結合原子対の数が1,000個付近までで剥離応力の最大値・剥離エネルギーが急激に上昇して，表面粗さで大きな差がないことが分かった．一方結合原子対が1,000個を超えると，RMS0,2,5Åではほぼ一定値に近づいたが，RMS10Åではまだ，剥離応力や剥離エネルギーは上昇傾向にある．これは，表面粗さの影響で結合が三次元的になり...
	4.4.3項では表面粗さの異なるアモルファスSiO2の表面粗さに対して，結合原子対の数と，剥離応力の最大値・剥離エネルギーの関係について剥離シミュレーション結果から解析した．まず，結合原子対の数が1,000個付近までで剥離応力の最大値・剥離エネルギーが急激に上昇して，表面粗さで大きな差がないことが分かった．一方結合原子対が1,000個を超えると，RMS0,2,5Åではほぼ一定値に近づいたが，RMS10Åではまだ，剥離応力や剥離エネルギーは上昇傾向にある．これは，表面粗さの影響で結合が三次元的になり...
	結果として，表面粗さの大きいモデルの方が剥離応力の最大値および剥離エネルギーの値が大きくなることが明らかになった．
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	第5章 粘着剤分子量が剥離に与える影響
	5.1 緒言
	第3章，第4章では，半導体製造行程で用いられる粘着テープと被貼付物であるSi基板上に形成されるアモルファスSiO2を対象に，密度汎関数計算(Density Functional Theory, 以後DFT)を用いてアモルファスSiO2のSi, O原子と粘着剤の分子(C,H,O)間に働く力と系のエネルギーを計算し，DFTで得られた結果を再現するように分子動力学計算(MD)で必要な非結合相互作用パラメータを求めた．その後，粘着剤とアモルファスSiO2の接着時の接触時間やアモルファスSiO2の表面粗さを...
	粘着剤を主題に分子動力学を用いた研究として，工業用の粘着テープ等を模擬するためには高分子を取り扱う関係上，粗視化モデルを用いることが多いが[49-58]，近年ドラッグデリバリー用途など粘着剤の機能性向上・特性評価として全原子によるMDの研究[82,83]が増えてきている．また，硬化型エポキシ樹脂など一般的な接着剤は非常に稠密な架橋構造をとることで硬化後に高い弾性率を実現しており，計算サイズも比較的小さいことから，全原子MD計算を用いた研究が多数ある[65-69]．
	一方で粘着剤は相対的に架橋密度が低く，低弾性率，自発的な粘着性や高ひずみ伸長などの特徴を有している．そこで本研究では，粘着剤のこのような特性について，微視的な観点から粘着剤分子の分子量および架橋構造を変えたモデルを構築し，表面粗さを持つアモルファスSiO2と接合させた全原子MDの剥離計算を実施し，剥離に要するエネルギーや剥離応力の発現メカニズムを明らかにすることを目的とする.その際，剥離過程における粘着剤分子の視覚化や，架橋構造のネットワーク構造を用いて解析する．

	5.2 剥離モデルの構築
	本章では，一般的な粘着テープと同じ層構造（粘着剤を支持する支持基材，粘着剤本体，貼付対象であるアモルファスSiO2，の3層構造）を持つモデルを構築した（Figure 5-1）．モデル作成には第4章と同様にJ-OCTA6.1[108]を使用した．なお，粘着剤分子間の分子力場はgeneral AMBER force field (GAFF)を使用し，粘着剤分子とアモルファスSiO2間の力場は第3章でDFT計算から算出したパラメータを用いている．


	Figure 5-1 Peeling model
	5.2.1 粘着剤分子のモデリング
	粘着剤の組成は一般的に用いられるブチルアクリレート(n-Butyl Acrylate 以後BA)とアクリル酸 (Acryl Acid 以後AA)の2種類の分子を用いた．BAを51分子，AAを9分子用意し，ランダムに結合させBA51AA9分子（分子量7,187）を40分子作成し，架橋構造にするためにエポキシ樹脂(1,4-Butanediol Diglycidyl Ether)を100分子混合させ，エポキシ樹脂のエポキシ基とアクリル酸のヒドロキシ基が一定距離に近づくと結合させることで架橋構造を構築した...
	作成した粘着剤モデルの特徴として，Mw141k，Mw226k，Mw313k のいずれも一つだけ分子量の大きい分子が形成され，それ以外は2～3個の分子が架橋したものと未架橋の分子からなる．また，Mw313k は元の40分子の粘着剤分子が1つの分子になるまで架橋計算をおこなった．また，架橋が可能な点はアクリル酸のヒドロキシ基の数で計360点あり，最大で180の架橋構造が構築可能である．Table 9のCross-linked Densityは元の粘着剤分子が他の分子と架橋することで繋がった数を上記18...
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	Table 9 Molecular weight of adhesive models.
	5.2.2 アモルファスSiO2のモデリング
	実在のシリコンウェハの最表面には酸化膜が形成されている．これを模擬することを目的に3種類の二乗平均表面粗さ(RMS 0, 5, 10Å)を持つアモルファスSiO2を以下の手順で作成した．なお，それぞれの表面粗さについて，RMSの値は同じだが，形状が異なるモデルを3種類作成しており，計9種類のアモルファスSiO2モデルを作成している．作成手順は第4章のFigure 4-5と同じ手法を用いており，まず，x, y軸方向に周期境界条件を持つ表面粗さ(0, 5, 10Å)の仮想原子モデルを作成した．この仮想...

	5.2.3 粘着剤支持基板のモデリング
	第4章では，今回用いた支持基板(substrate)を使用せず，直接粘着剤の上部を拘束し速度を与えて剥離させた．この第4章の手法では，粘着剤分子のおよそ半分が拘束されてしまい，運動可能な分子の領域が少なく，すぐにアモルファスSiO2と接合している部分に力が達し，粘着剤の分子鎖がアモルファスSiO2から引き剥がされる過程が大半を占めていた．本章では，粘着剤同士が相互作用する過程も観察できるようにするために，実在の粘着テープの構造と同様の支持基板を設けた．この支持基板は特定の原子を想定しないFCC型の...
	U,,ｒ-𝑖𝑗..=𝜀,,,,𝜎-,𝑟-𝑖𝑗...-6.−,,,𝜎-,𝑟-𝑖𝑗...-9..  (18)
	を使用しており，σ=3.0[Å]，εは粘着剤原子とアモルファスSiO2間に働く力より十分大きい値としてε=0.3[eV]に設定した．

	5.2.4 全体モデル作成
	アモルファスSiO2，粘着剤，支持基板の順番でz軸方向に垂直に配置し，圧力1 MPa, 時間 5 nsを掛けて圧着させたモデルを作成した．Fig.1は作成した剥離モデルのうち，RMS10ÅのアモルファスSiO2，粘着剤と支持基板で構成されている．3種類の粘着剤モデルと3種類の表面粗さが異なるアモルファスSiO2を接合させたモデルに対し，支持基板を拘束し，一定速度(20m/s)で変位させ，アモルファスSiO2から粘着剤が剥離する際の応力変化を追跡した．
	アモルファスSiO2，粘着剤，支持基板の順番でz軸方向に垂直に配置し，圧力1 MPa, 時間 5 nsを掛けて圧着させたモデルを作成した．Fig.1は作成した剥離モデルのうち，RMS10ÅのアモルファスSiO2，粘着剤と支持基板で構成されている．3種類の粘着剤モデルと3種類の表面粗さが異なるアモルファスSiO2を接合させたモデルに対し，支持基板を拘束し，一定速度(20m/s)で変位させ，アモルファスSiO2から粘着剤が剥離する際の応力変化を追跡した．

	5.3 剥離シミュレーション
	剥離シミュレーションはNVT Nose-Hoover法で温度制御(300K)をおこない，拘束した基板部分を一定速度で変位させる剥離シミュレーションを実施した．計算で得られた剥離応力の最大値と，アモルファスSiO2から粘着剤が完全に剥離するまでの剥離力-変位曲線が囲む面積を剥離エネルギーと定義し，評価項目とした．Table 10 の表とFigure.5-2で結果を示す．次にFigure.5-3～11に粘着剤モデルと表面粗さごとの剥離シミュレーションにおける剥離応力と変位の関係を示す．Fig.5-3,...


	Table 10 Peel stress maximum values and peel energies in peel simulations.
	Figure 5-2 Peel stress maximum values and peel energies chart.

	RMS5Å
	RMS10Å
	RMS0Å
	Figure 5-3 M141k-RMS0 Peel stress displacement curve
	Figure 5-4 M141k-RMS5 Peel stress displacement curve
	Figure 5-5 M141k-RMS10 Peel stress displacement curve

	Figure 5-6 Mw227k-RMS0 Peel Stress displacement curve
	Figure 5-7 Mw227k-RMS5 Peel Stress displacement curve
	Figure 5-8 Mw227k-RMS10 Peel stress displacement.

	Figure 5-9 Mw313k-RMS0 peel stress displacement curve
	Figure 5-10 Mw313k-RMS5 peel stress displacement curve
	Figure 5-11 Mw313k-RMS10 peel stress displacement curve
	5.3.1 剥離エネルギーと剥離応力最大値の考察（分子量違い）
	Figure 5-3は分子量がおよそ14万1千の粘着剤モデル(Mw141k)を，表面粗さ0 Å(RMS0)のアモルファスSiO2と接合させ剥離シミュレーションを行っている．Figure5-4はMw141kと表面粗さ5Å (RMS5)と接合し，Figure 5-5はMw141kと表面粗10Å（RMS10）と接合している．Figure5-6は分子量22万7千(Mw227k)の粘着剤モデルとRMS0の組み合わせモデルで，Figure5-7はMw227kとRMS5のくみあわせ，Figure5-8はMw22...
	同じRMSを持つ表面粗さのパターンが異なるN=3の計算を実施した結果，剥離応力と変位の関係は3回とも類似の結果が得られている．次に剥離応力の最大値と，剥離エネルギーの関係をTable 10 およびFigure 5-2に示す．剥離エネルギーについては粘着剤の最大分子量とアモルファスSiO2の表面粗さの値が大きくなるに従い，剥離エネルギーが大きくなっていることが分かった．これには２つの理由があると考えれられる．一点目は，粘着剤モデルMw141k，Mw227kは分子量の低い分子が含まれているため，粘着剤...
	次に，剥離応力の最大値について粘着剤の分子量と表面粗さとの関係を考察する．Figure.5-2からアモルファスSiO2の表面粗さに関わらず，粘着剤モデルMw227kが一番大きい値となっている．また，Mw141kの剥離応力の最大値は，表面粗さに関わらずほとんど値に違いがない．一方で，モデルMw227k，Mw313kは表面粗さ増大に伴い剥離応力の最大値も上昇傾向にあることから，一部には剥離エネルギーと同等の理由による正の相関があると考えられる．
	そこで表面粗さに依存せず，最大分子量が2番目に大きい粘着剤モデルMw227kの剥離応力の最大値が最も大きくなる要因を明らかにするために，剥離シミュレーション時に粘着剤原子が剥離していく経過を詳細に追跡することとした．ここでは，アモルファスSiO2の表面粗さをRMS10-2に固定し，粘着剤モデル3種(Mw141k, Mw227k, Mw313k)の剥離シミュレーションを比較検討する．以降，個々の剥離モデルに対して4つの図を示す．
	Figure 5-12 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw141k, RMS10-2
	Figure 5-13 Bonded pairs-displacement transition
	before stress maximum value for Mw141k, RMS10-2 (first half)
	Figure 5-14 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw141k, RMS10-2(first half)
	Figure 5-15 Bonded pairs-displacement transition of latter peeling for Mw141k, RMS10-2 (full displacement)
	Figure 5-16 Network Diagram of Mw141k
	Figure 5-12のスナップショットは，粘着剤モデルMw141kの剥離応力が最大値になった変位26.9nmにおけるスナップショットである．なお，この図は剥離状態を見やすくするために，一部の粘着剤の主鎖部分（C原子120個で構成）のみを表示している．
	Figure 5-12のスナップショットは，粘着剤モデルMw141kの剥離応力が最大値になった変位26.9nmにおけるスナップショットである．なお，この図は剥離状態を見やすくするために，一部の粘着剤の主鎖部分（C原子120個で構成）のみを表示している．
	右側の黄色い部分は，粘着剤とLennard-Jones型の相互作用で結合している支持基板で，一定速度(20m/s)で図中右に変位している．図中央で紐のように伸びているのが粘着剤中の炭素原子同士がつながった鎖で，左端はアモルファスSiO2である．また図中の数字は，架橋前の粘着剤分子40個をナンバリングしたもので図中では “adh〇〇”と表記する．以降このナンバリングされたものを「粘着剤の部分鎖」もしくは単に「部分鎖」と表記する．この図では粘着剤の部分鎖が直線状になっているところがある．そしてこれらの...
	この式の値は基準軸方向と完全に一致していれば1.0になることから，本研究ではでは個々の値が0.7以上のものを赤で表して，それ以外を緑で表記している．
	P=,1-2.,３,𝑐𝑜𝑠-2.𝜃−1.  (19)
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	Red box is constrained chain by Substrate, and black box is free movable chain
	“BP” is the number of atoms in the partial chain within the cutoff radius of 4Å
	from a-SiO2 surface atoms
	Mw141k-RMS10-2の剥離過程
	Figure 5-13, 5-14, 5-15は，Figure 5-5のMw141k, M1R10-2の剥離応力変位図（黒線，右軸）と，粘着剤の部分鎖のアモルファスSiO2との結合原子対の数を重ねてプロットした図（カラー線，左軸）で，剥離シミュレーションの各スナップショットから，アモルファスSiO2と4Å以内にある結合原子対の数を部分鎖ごとに集計し，原子対数の推移を示している．ここで述べる結合原子対の数(Number of Bonded Pairs)は，剥離の進行とともにそれぞれの部分鎖の結合原子...
	Figure 5-13, 5-14, 5-15は，Figure 5-5のMw141k, M1R10-2の剥離応力変位図（黒線，右軸）と，粘着剤の部分鎖のアモルファスSiO2との結合原子対の数を重ねてプロットした図（カラー線，左軸）で，剥離シミュレーションの各スナップショットから，アモルファスSiO2と4Å以内にある結合原子対の数を部分鎖ごとに集計し，原子対数の推移を示している．ここで述べる結合原子対の数(Number of Bonded Pairs)は，剥離の進行とともにそれぞれの部分鎖の結合原子...
	最後のFigure.5-16は，粘着剤の部分鎖同士のつながりをネットワーク図として示したもので，“adh〇〇”が部分鎖の名前を表していることはほかの図と同様で()，初期状態における部分鎖の原子が基板原子と4Å以内にある場合に支持基板に拘束されていると判定し，その部分鎖を赤枠で囲んでいる．そして部分鎖の下部にはアモルファスSiO2と4Å以内にある粘着剤原子の数を表記している．なお，粘着剤モデルMw141kには分子量の小さい分子がFigure 5-16の左側に別枠で囲って表示している（未架橋分子12個...
	次にFigure.5-13, 14, 15とネットワーク図のFigure 5-16を用いて剥離の進行を説明する．まず，Figure 5-13は剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖を示している(adh4, 5, 8, 17)．Figure 5-16のネットワーク図と併せて確認すると，分子量約141,000の架橋粘着剤のうち，支持基板に拘束された赤枠で囲まれた部分鎖（adh3, 4, 6, 11, 15, 17,18）が変位を開始する．鎖1本は1190個の原子から構成されており，Mw...
	次にFigure 5-14は剥離応力が最大値に達する付近における部分鎖のBP数の変位を示している．Figure 5-16のネットワーク図から，拘束された部分鎖と架橋剤を介して隣接している部分鎖adh 7, 16で，この2つの部分鎖はBP数が467，353個と多く，剥離応力が最大になる時点でちょうど完全に剥離していることがわかる．したがって，Mw141kのモデルでは剥離応力の最大値は部分鎖adh7,adh16の2つの部分鎖の寄与が大半であると考えられる．最後に，Figure 5-15からはある程度B...
	Mw227k-RMS10-2の剥離過程
	Mw227kとRMS10Å-2の組み合わせについて同様の4つの図を示す．Figure 5-17は剥離応力が最大値となった変位15.6nmにおけるスナップショットであり，Figure 5-12と比べて複数の部分鎖で大きな張力が加わっていることが分かる．Figure 5-18は剥離応力が最大値に達する前までに剥離した部分鎖のBP数の推移を表している．続いてFigure.5-19は剥離応力が最大値となった付近で変位があった部分鎖と剥離応力の対比グラフであり，剥離応力の最大値付近ですべての部分鎖がBP数を...
	Mw227kとRMS10Å-2の組み合わせについて同様の4つの図を示す．Figure 5-17は剥離応力が最大値となった変位15.6nmにおけるスナップショットであり，Figure 5-12と比べて複数の部分鎖で大きな張力が加わっていることが分かる．Figure 5-18は剥離応力が最大値に達する前までに剥離した部分鎖のBP数の推移を表している．続いてFigure.5-19は剥離応力が最大値となった付近で変位があった部分鎖と剥離応力の対比グラフであり，剥離応力の最大値付近ですべての部分鎖がBP数を...
	上記の結果を続いて，次に剥離の進展をFigure 5-21のネットワーク図からも考察する．支持基板に拘束された部分鎖は，単体の部分鎖(adh33, 35, 39)やBPが0のみから成り立つ2分子架橋分子(adh36, 37)を除き，adh3～5, 8～10, 12, 15, 18, 22～27, 29, 32, 33, 35～37の17個がある．なお，これらの拘束された部分鎖のうちBP数が0のものは剥離応力に対する寄与はほとんどなく，adh5, 15，18, 24については剥離応力の最大値(15....

	Figure 5-17 Snap Shot of Peel Simulation for Adhesives Mw227k, RMS10-2
	Figure 5-18 Snap Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw227k, RMS10-2(first half)
	Figure 5-19 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw227k, RMS10-2(first half)
	Figure 5-20 Bonded pairs displacement transition of latter peeling for Mw227k, RMS10-2 (all displacement)
	Figure 5-21 Network Diagram of Mw227k
	Mw313k-RMS10-2の剥離過程
	Mw313kとRMS10Å-2の組み合わせについて5つの図を示す．Figure 5-22は剥離応力が最大を示した変位16.8nmにおけるスナップショットである．Figure 5-23は剥離応力が最大値に達する前に剥離してしまった11本の部分鎖のBP数の変化を示すグラフである．Figure 5-24 は剥離応力が最大値付近で部分鎖がBP数を減少させているグラフで，部分鎖adh7, 11, 36の３本が存在する．このことから 3本の部分鎖で剥離応力の最大値となっていると考えられる．
	Mw313kとRMS10Å-2の組み合わせについて5つの図を示す．Figure 5-22は剥離応力が最大を示した変位16.8nmにおけるスナップショットである．Figure 5-23は剥離応力が最大値に達する前に剥離してしまった11本の部分鎖のBP数の変化を示すグラフである．Figure 5-24 は剥離応力が最大値付近で部分鎖がBP数を減少させているグラフで，部分鎖adh7, 11, 36の３本が存在する．このことから 3本の部分鎖で剥離応力の最大値となっていると考えられる．
	また，粘着剤モデルMw227kとMw313kは支持基板に拘束されている部分鎖の数は同じ17本で，Mw313kの部分鎖の総本数が40本に対してMw227kの部分鎖は29本であることから，拘束されている部分鎖の比率はMw313kの方が小さい．そこで，剥離応力の最大値以降をFigure 5-25で確認すると，Figure 5-26のネットワーク図にある青色で囲まれた領域の部分鎖(adh13, 14, 15, 16, 17, 28, 33, 38)がすべてFigure 5-26にも表れている．これは剥離応...
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	Figure 5-27はMw141k-Ⅱ 粘着剤モデルの剥離シミュレーションにおいて，剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖を剥離応力-変位図と重ねて示している．下図の通り比較的BP数が少ないadh8の1本の部分鎖のみが最大値前に剥離している．
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	最後に変位5nm以降における剥離状態をFigure 5-29で示す．剥離応力最大値後，adh22を除く部分鎖はすべて変位10nm前後で完全に剥離している．その後12nm付近からの剥離応力の起源は，大半がahd22であると考えられる．
	最後に変位5nm以降における剥離状態をFigure 5-29で示す．剥離応力最大値後，adh22を除く部分鎖はすべて変位10nm前後で完全に剥離している．その後12nm付近からの剥離応力の起源は，大半がahd22であると考えられる．
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	Mw141k-Ⅲ 粘着剤モデルの剥離シミュレーションにおいて，剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖をFigure 5-31に剥離応力-変位図と重ねて示している．下図の通り比較的BP数が少ない部分鎖adh15,18,23,31 4本の部分鎖が最大値前に剥離している．
	Mw141k-Ⅲ 粘着剤モデルの剥離シミュレーションにおいて，剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖をFigure 5-31に剥離応力-変位図と重ねて示している．下図の通り比較的BP数が少ない部分鎖adh15,18,23,31 4本の部分鎖が最大値前に剥離している．
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	Figure 5-31 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw141k-Ⅲ RMS10-2
	剥離応力が最大値に達する付近における，部分鎖のBP数の変化と剥離応力の図を示す．剥離応力が最大値を取る際には，ある部分鎖に属する粘着剤の原子がアモルファスSiO2から脱離している状態であれば，その部分鎖には張力が働いていると考えられるので，剥離シミュレーションにおける各ステップの部分鎖の増減を確認することで，剥離応力に直接寄与している部分鎖と判断している．このMw141k-ⅢのモデルではFigure 5-32にある通り，5本の部分鎖でこのモデルにおける剥離応力の最大値を得ていることになる．
	Figure 5-33は剥離応力最大値に達した後の剥離挙動に関する部分鎖を示している．このグループは基板と最も近接している部分鎖からは離れて基板と接触（4Å以内）しているため，剥離初期にはBPs数の増減があまりない部分鎖が多くなることが特徴で，剥離の終板で剥離するグループである．
	Figure 5-33は剥離応力最大値に達した後の剥離挙動に関する部分鎖を示している．このグループは基板と最も近接している部分鎖からは離れて基板と接触（4Å以内）しているため，剥離初期にはBPs数の増減があまりない部分鎖が多くなることが特徴で，剥離の終板で剥離するグループである．
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	Mw227k-Ⅱ 粘着剤モデルの剥離シミュレーションにおいて，剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖をFigure 5-35に示す．
	Mw227k-Ⅱ 粘着剤モデルの剥離シミュレーションにおいて，剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖をFigure 5-35に示す．

	Figure 5-35 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw227k-Ⅱ RMS10-2
	次にFigure 5-36は剥離応力の最大値付近で剥離が進行している5本の部分鎖の推移を示している．adh13のように途中からBP数が増加しているのは，他の部分鎖が剥離した際の空いたところに粘着剤の部分鎖が接合したことを剥離シミュレーションのスナップショットからも確認している．
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	最初に剥離応力が最大になる前に完全に剥離してしまう部分鎖の推移をFigure 5-39に示す．

	Figure 5-39 Bonded pairs-displacement transition before stress maximum value for Mw227k-Ⅲ RMS10-2
	次に剥離応力が最大値付近における部分鎖の結合原子対の数の変動をFigure 5-40に示す．最大剥離応力に直接寄与する(=剥離応力最大値付近でBP数が減っている)部分鎖が5本あった．
	最後に剥離応力最大値以降における剥離挙動に関与する部分鎖の挙動をFigure 5-41に示す．Figure 5-40とFigure 5-41では，部分鎖の剥離がほぼ同時に進行しており，BP数がほとんど増減していない部分鎖と，BP数が増加している部分鎖が占めている．
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	Figure 5-400 Bonded pairs-displacement transition around peeling stress maximum value for Mw227k-Ⅲ, RMS10-2
	Figure 5-41 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling
	for Mw227k-Ⅲ, RMS10-2
	Figure 5-42 Network diagram of Mw272k-Ⅲ
	Mw313k-Ⅱの剥離過程
	Figure 5-43はMw313k-Ⅱ粘着剤モデルの剥離シミュレーションにおいて，剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖を剥離応力-変位図と重ねて示している．下図の通りBP数が比較的少ない3本の部分鎖が剥離している．
	Figure 5-43はMw313k-Ⅱ粘着剤モデルの剥離シミュレーションにおいて，剥離応力の最大値に達する前に完全に剥離してしまう部分鎖を剥離応力-変位図と重ねて示している．下図の通りBP数が比較的少ない3本の部分鎖が剥離している．
	次にFigure 5-44では剥離応力が最大値に達する付近における，部分鎖9本のBP数の変化を示す．Figure 5-30と併せて参照すると，基板に拘束された部分鎖3本(adh0, 8, 9)と，拘束された部分鎖と隣接している部分鎖6本(adh14, 22, 26, 32, 36, 38)の9本が剥離応力の最大値に直接寄与していると考えられる．
	最後にFigure 5-45では剥離応力が最大値に達した後の部分鎖のBP数の変化を表しており，部分鎖adh3, 39以外の部分鎖は変位15nm付近ですべて完全に剥離してしまっている．一方で部分鎖adh3,39は剥離開始からほとんどで他の部分鎖が剥離する際にアモルファスSiO2の空いた場所を占拠することでBP数を増加させており，最後に残った部分鎖として剥離している．
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	around peeling stress maximum value for Mw313k-Ⅱ, RMS10-2(first half)
	Figure 5-45 Bonded pairs displacement transition of latter partial chains peeling
	for Mw313k-Ⅱ, RMS10-2 (all displacement)
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	Mw313k-Ⅲの剥離進展
	粘着剤モデルMw313k-Ⅲの剥離では，Figure 5-47のBP数と剥離応力の変位図を確認すると基板に拘束された剥離応力の最大値に達する前に部分鎖(adh2, 3, 16, 35, 39)のBP数はすべて0となっていることから，剥離応力の最大値に直接影響を与えていないと考えられる．
	次にFigure 5-48は剥離応力が最大値付近の部分鎖BP数の変化を示したもので，部分鎖は6本(adh5, 18, 19, 21, 36,37)あり，いずれの部分鎖もBP数を減らす方向に進んでいることから，これらの部分鎖が主に剥離応力の最大値に寄与している考えられる．
	次にFigure 5-49は剥離応力が最大値に達した後の部分鎖のBP数の推移を示している．ここで関与している部分鎖7本が，剥離応力の最大値以降の剥離応力に関与していると考えられる．一方で，これら部分鎖7本はすべて剥離応力が最大値に達している際にも存在しているが，剥離応力最大値付近のBP数は10個以内でほぼ一定値にあるか，増加している部分鎖であることから，最大値後の応力寄与分と判断している．
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	Figure 5-50 Network diagram of Mw313k-Ⅲ
	5.4 結言
	本章では分子量の異なる3種類の粘着剤モデル(Mw141k, Mw227k, Mw313) に対し，初期構造の異なる3種類の粘着剤モデルを新たに構築し，計9種類のモデルに対する剥離シミュレーションをおこなった．その際，粘着剤の架橋構造を，40本ある部分鎖同士のつながりを表すネットワーク図を作成し，剥離の進展にしたがってアモルファスSiO2と結合した部分鎖が剥離・結合し、結合原子対の数が増減するグラフを作成し、剥離現象の解析をおこなった．
	ネットワーク図は剥離シミュレーション時に一定速度で上昇する基板(Substrate)と接合している粘着剤の部分鎖を赤い枠線で囲んでおり，ネットワーク図にある数字は部分鎖がアモルファスSiO2と結合している数を表記している．この図は粘着剤剥離の進行をトレース可能で，基板に拘束された部分鎖（赤枠）が最初に動き出し，その後，架橋剤で繋がれた順番に従って剥離が進行していく，その際，部分鎖がアモルファスSiO2と接合している場合は，粘着剤のアモルファスSiO2からの剥離が進み，最終的に粘着剤が剥離することに...
	Table 11に示した9モデルのシミュレーション結果をもとに，剥離応力の最大値と剥離エネルギーと相関性が高いと考えられる数値を算出したものをTable 12に示す．新たに算出した数値として” Total number of bonded pairs”は，完全に剥離するまでにアモルファスSiO2と結合状態にある粘着剤原子の総数を示している．また， “Number of partial chains at stress maximum value”は剥離応力が最大値になった際に，結合数が減少している...
	Table 11に示した9モデルのシミュレーション結果をもとに，剥離応力の最大値と剥離エネルギーと相関性が高いと考えられる数値を算出したものをTable 12に示す．新たに算出した数値として” Total number of bonded pairs”は，完全に剥離するまでにアモルファスSiO2と結合状態にある粘着剤原子の総数を示している．また， “Number of partial chains at stress maximum value”は剥離応力が最大値になった際に，結合数が減少している...
	Table 12にある9モデルのシミュレーションでは，剥離応力の最大値に達する前に剥離してしまう部分鎖と，剥離応力の最大値付近の部分鎖，そして最後に拘束された部分鎖から遠い位置にある部分鎖が剥離する過程という3つのパートに分けて解析をおこなった．結果，剥離応力の最大値付近において，アモルファスSiO2と粘着剤が結合している部分鎖の本数と，剥離応力の最大値をFigure 5-51に示す．いずれのモデルも部分鎖の本数が多い方が剥離応力の最大値が大きくなる傾向があることが分かった．
	Table 12にある9モデルのシミュレーションでは，剥離応力の最大値に達する前に剥離してしまう部分鎖と，剥離応力の最大値付近の部分鎖，そして最後に拘束された部分鎖から遠い位置にある部分鎖が剥離する過程という3つのパートに分けて解析をおこなった．結果，剥離応力の最大値付近において，アモルファスSiO2と粘着剤が結合している部分鎖の本数と，剥離応力の最大値をFigure 5-51に示す．いずれのモデルも部分鎖の本数が多い方が剥離応力の最大値が大きくなる傾向があることが分かった．
	またFigure 5-52では，結合原子対の総数(Total number of bonded pairs)と剥離エネルギーの関係を示しており，結合原子対の総数が大きくなると剥離エネルギーも大きくなることが，第4章における結果と同様になることが明らかになった．
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	Figure 5-51は9つのモデルに対する剥離応力の最大値を示したものである．当初のMw141k-Ⅰ, Mw227k-Ⅰ, Mw313k-ⅠではMw227k-Ⅰのモデルのみが剥離応力の最大値だったが，Figure 5-51では分子量ごとにバラツキを持っており，Mw227kのモデルで剥離応力が最大になることはなかった．むしろMw141k, Mw227k, Mw313kという分子量ごとで剥離応力の最大値に対して平均値を取ると，分子量が増加するに従い剥離応力最大の平均値が大きくなる傾向となり，特に分子...
	Figure 5-51は9つのモデルに対する剥離応力の最大値を示したものである．当初のMw141k-Ⅰ, Mw227k-Ⅰ, Mw313k-ⅠではMw227k-Ⅰのモデルのみが剥離応力の最大値だったが，Figure 5-51では分子量ごとにバラツキを持っており，Mw227kのモデルで剥離応力が最大になることはなかった．むしろMw141k, Mw227k, Mw313kという分子量ごとで剥離応力の最大値に対して平均値を取ると，分子量が増加するに従い剥離応力最大の平均値が大きくなる傾向となり，特に分子...
	Figure 4-9では粘着剤の剥離が進行している際の剥離応力と部分鎖の本数に比例関係があることを示したが，本章では，剥離応力が最大値に達した際の部分鎖の本数と剥離応力の最大値をFigure 5-53にプロットした．
	Figure 4-9では粘着剤の剥離が進行している際の剥離応力と部分鎖の本数に比例関係があることを示したが，本章では，剥離応力が最大値に達した際の部分鎖の本数と剥離応力の最大値をFigure 5-53にプロットした．
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	Figure 5-53 Stress maximum value vs number of partial chains
	この結果から，剥離応力の最大値と最大値時点での部分鎖の数について，比例関係があると考えられる．次にFigure5-54ではTable 12の結果から，結合原子対の数と剥離エネルギーの関係をグラフで示している．

	Figure 5-54 Total number of bonded pairs vs peel energy.（RMS10Å）
	このグラフはFigure 4-21とアモルファスSiO2の表面粗さ縦軸・横軸が同じであり，粘着剤とアモルファスSiO2が結合している数が少ない場合の点を別途付けくわえており，対数グラフでフィッティングすることでおおよそ線上に乗ることが確認できた．
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