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　　摘要:综述了作者所在课题小组在超高分子量聚乙烯( UHMWPE)增韧增强聚丙烯( PP)共混体

系研究领域中所取得的成果 、研究进展及增韧增强机理。该成果将为提高通用型塑料 PP 的综合力

学性能提出一种新的方法及机理, 从而实现通用塑料高性能化和工程塑料化的目标。
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引言

通用塑料的高性能化 、工程塑料化是聚合物科学与工程研究领域最重要的追求目标之一 。塑料增韧

是其中一个主要的手段。最常用且最有效的增韧手段就是在被增韧基体中引入柔性聚合物, 当体系受到

外力冲击时,通过引发橡胶粒子周围基体的银纹及剪切屈服从而大量吸收冲击能,从而提高基体的韧性,

典型的例子是橡胶增韧塑料。但这一类方法也存在致命的弱点, 即虽然塑料基体的韧性提高了, 但往往

造成强度 、模量 、硬度等力学性能的下降 。因此,如何提高基体材料的综合力学性能仍然是急待解决的重

要课题
[ 1]
。

目前从塑料工业领域中聚丙烯( PP)的工程塑料化到结构材料化仍是关注的热点之一 。PP 价廉易

得,性能较好,应用领域极其广泛, 但也存在着韧性差的严重缺陷,尤其是低温脆性较大, 因为高结晶度而

导致对缺口敏感,从而大大限制了 PP 作为工程材料和结构材料的应用。通常通过在 PP 中引入橡胶可以

极大地提高其韧性, 这些橡胶包括三元乙丙橡胶( EPDM) 、乙丙橡胶( EPR) 、苯乙烯-丁二烯-苯乙烯热塑性

弹性体( SBS)等,上述增韧体系目前均已实现工业化,并在汽车 、仪表 、家用电器 、建材等领域得到广泛应

用,但增韧后带来的强度 、模量等的下降仍然需用其它手段来弥补
[ 2 ～ 5]

。

本课题组在 1992年承担国家自然科学基金项目“超高分子量聚乙烯原位自增韧机理的研究”课题的

研究时,首先提出采用具有高强度 、高模量和超韧性的超高分子量聚乙烯( UHMWPE)增韧聚丙烯的研究

思路, 其理论依据是通过超长分子链聚合物与被增韧基体的原位亚微观复合, 以达到增韧增强目的的设

想。根据这一理论, 如果在一种聚合物基体中引入另一种超长链聚合物,利用其超长分子链在基体中形

成的物理缠结及串锁的骨架结构, 可为基体提供机械强度和韧性 。当材料受到外力作用时, 通过基体中

这种缠结和串锁的骨架吸收并传递冲击能,以起到增强增韧作用 。这是一种不同于一般橡胶增韧塑料机

制的崭新的“原位复合”增韧机理。

UHMWPE具有极高的分子量(在一百至五百万之间) ,且分子链极长, 其强度 、韧性 、热稳定性及耐磨

性等性能相当突出。显然 UHMWPE具备了长程缠结并通过串晶形成物理交联区的必要条件是理想的原

位复合增韧材料
[ 6, 7]
。但其加工性因极高的分子量而变得很差,本课题在研究过程中,采用具有高剪切

力的四螺杆挤出机制备来增韧共混合金的方法, 成功地解决 UHMWPE流动性差 、难以分散的问题, 扫描
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电子显微镜观察表明 UHMWPE在 PP 基体中已达到亚微观水平的均匀分散, 使共混合金的韧性 、拉伸强

度及模量 、弯曲强度及模量都得到综合性的提高 。这一综合力学性能优异的合金材料被开发成功之后,

已经大量应用于汽车摩托车等各种领域,取得了巨大的经济和社会效益,因而在 1999年获得了国家科学

技术进步奖三等奖。本研究的结果将为拓宽 PP 材料的工程塑料化途径,降低 PP 共混合金的成本, 提供

重要的依据。

图 1　共混物的缺口冲击强度随

UHMWPE 含量变化的关系

Figure 1　Notched Izod impact strength of

binary blends as a function of UHMWPE content

1　共混模式对力学性能的影响

为了使UHMWPE在 PP 基体中获得良好的分散效果,作

者在实验中采用了剪切力强的四螺杆挤出机来制备共混合

金样品,并将其混合效果与双螺杆挤出机制备的样品进行对

比,图 1显示了分别采用普通双螺杆挤出机和四螺杆挤出机

制备的共混物的缺口冲击强度。可以发现这两种共混物的

冲击强度都被提高, 但采用四螺杆挤出机制备的共混物的冲

击强度的提高幅度要显著高于双螺杆挤出机的值,提高幅度

几乎是纯 PP 的一倍, 且两者的冲击强度都分别出现在

UHMWPE含量为 15%( wt)和 10%( wt)时存在极大值 。同样

从图 2至图 4中可以发现
[ 8, 9]

, 采用四螺杆挤出机制备的共

混物的拉伸性能及弯曲性能比纯 PP 的有所提高, 且提高幅

度远大于双螺杆挤出机制备的共混物, 而其变化趋势与冲击

强度的相同。

众所周知, 熔融挤出共混方法是通过混炼设备的剪切和捏合分散作用使不同聚合物分子之间相互扩

散和对流激化, 以达到均匀混合的效果 。由于 UHMWPE本身特有的超长分子链和极高的熔体粘度,在熔

融状态下, 其流动性能极差,因此采用双螺杆挤出机很难将如此高粘度的聚合物均匀分散在 PP 基体中,

导致共混效果不佳。尽管如此, UHMWPE仍然凭借其超长分子链与 PP 发生部分缠结作用, 而高粘度又

阻碍了缠结的分离, 这使得共混物的力学性能有小幅提高。而对于采用具有高剪切分散作用力的四螺杆

挤出机制备的共混物, UHMWPE在 PP基体中获得了较好的分散效果,因此力学性能的提高幅度大大增

加。显然,共混效果越好,可以混合的 UHMWPE量也就越多,因此,四螺杆挤出机所制备的共混物的力学

性能峰值要高于双螺杆挤出机制备的共混物 。以上实验结果表面,对于 UHMWPE这样的高粘度聚合物,

四螺杆挤出机是制备它与其它聚合物的共混物的最有效工具。

图 2　共混物的拉伸强度随 UHMWPE含量变化的关系

Figure 2　Tensile strength of binary blends

as a function of UHMWPE content

图 3　共混物的断裂伸长率随 UHMWPE含量变化的关系

Figure 3　Elongation at break of binary blends

as a function of UHMWPE content
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图 4　共混物的弯曲强度随 UHMWPE 含量变化的关系

Figure 4　Flexural strength at break of binary blends

as a function of UHMWPE content

图 5　共混物的弯曲模量随 UHMWPE 含量变化的关系

Figure 5　Flexural modulus at break of binary blends

as a function of UHMWPE content

2　EPDM对力学性能的影响

四螺杆挤出机制备的 PP UHMWPE共混物的韧性虽有提高,但提高的幅度并不令人满意, 其主要原

因可能是由于 PP与 UHMWPE相容性较差有关, 因此作者在体系中加入了 EPDM 试图提高其界面粘结

性。图5至图 7显示了四螺杆挤出机制备的 PP UHMWPE EPDM三元共混物的力学性能
[ 10]
。可以发现当

5%(wt)的 EPDM加入纯 PP时,共混物的冲击强度几乎没有提高,但拉伸强度和弯曲性能却比纯 PP 有所

下降 。虽然 EPDM 是 PP良好的增韧剂, 但单独添加如此少含量的 EPDM 并不能对 PP 起到增韧效果 。可

是 EPDM 作为第三组分被加入PP UHMWPE共混物中时,三元共混物的缺口冲击强度要比相应二元共混

物的冲击强度提高幅度更为显著,几乎相当于纯 PP 的四倍 。与此同时, 拉伸强度 、断裂伸长率 、弯曲强度

和弯曲模也比二元共混物的相应数据有显著提高。与二元共混物一样, 三元共混物的力学性能都在

UHMWPE含量为 15%( wt)时达到极大值 。从以上数据可以得出结论,共混物力学性能的提高并不是来

源于 EPDM本身的增韧作用, 而是 EPDM对 PP和 UHMWPE的增容作用,不仅减轻PP与 UHMWPE两相间

的排斥,而且促进了 UHMWPE在 PP 基体中的分散性
[ 11]
。

前面结构已经阐明UHMWPE作为基体的骨架, 对 PP 起到增韧作用的同时, 拉伸和弯曲强度也同时

加强。而添加弹性体 EPDM后,共混物的拉伸和弯曲强度不但没有下降, 反而也随冲击强度一起提高 。

这证明了通过 EPDM提高了两相界面粘结性后, 使作为骨架的 UHMWPE能够更多地吸收体系的冲击能,

使力学性能得到综合提高 。

图 6　EPDM对共混物的缺口冲击强度的影响

Figure 6　Effect of EPDM on notched Izod impact

strength as a function of UHMWPE content

图 7　EPDM 对共混物的拉伸性能的影响

Figure 7　Effect of EPDM on tensile properties

as a function of UHMWPE content
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图 8　EPDM对共混物的弯曲性能的影响

Figure 8　Effect of EPDM on flexural tensile properties as a function of UHMWPE content

3　亚微相态观察

图9显示了采用双螺杆挤出机制备的 PP UHMWPE二元共混物冲击样条断裂面的 SEM 照片
[ 9, 10, 12]

。

可以发现纯PP断裂面表面光滑,基体形变很小,呈现典型的脆性断裂,这与纯 PP的低韧性是一致的 。而

采用双螺杆挤出机将 PP 与 UHMWPE共混后, 其冲击样条的断裂面基体的形变增加,其中能够发现一些

未完全与基体融合的白色颗粒,这表明采用双螺杆挤出机不能使 UHMWPE 完全均匀分散在 PP 基体中 。

而基体形变程度的增加也正好在力学性能中也得到反映,但提高的幅度有限。从图 9中共混物的断裂形

貌来看,分散相与基体的界面并不明显,这表明体系韧性及力学性能的提高并不是传统增韧机理可以解

释的 。

图 9　双螺杆挤出机制备的二元共混物的 SEM照片, PP UHMWPE 的重量比为:

( a) 100 0;( b) 90 10;( c) 85 15;( d)80 20

Figure 9　SEM micrographs of the PP UHMWPE binary blends prepared by the twin-screw extruder at weight ratio of:

( a) 100 0;( b) 90 10;( c) 85 15;( d) 80 20.

图 10显示了采用四螺杆挤出机制备的 PP UHMWPE二元共混物冲击样条断裂面的 SEM照片。可以

注意到,其冲击断裂面的形态与采用双螺杆挤出机制备的样品完全不同。在断裂面中形变加大的同时,

可以发现分布均匀且尺寸非常细微的小颗粒, 颗粒直径约在 0.3μm 左右, 其尺寸随 UHMWPE含量增加

而减小,并在UHMWPE含量为 15%(wt)时达到最细化。但当 UHMWPE含量增加到 20%( wt) , 颗粒直径

反而增加,这表明四螺杆挤出机对高含量的 UHMWPE的分散作用也减弱。从图 10中分散相尺寸及形态

而言, 与传统的橡胶增韧塑料相比, 前者的颗粒直径远远小于一般橡胶在基体中的分散相 2 ～ 3μm 粒径 。

由于基体的形变幅度增加不大,而体系的韧性及其它力学性能增加显著,这表明基体中颗粒在材料断裂

时吸收了大量的冲击能。可以断定,这些微颗粒是 UHMWPE的微结晶体, 而 UHMWPE的非晶部分已经

与PP 基体完全融合(这将在TEM中被证明) , 因此, 可以认为UHMWPE在PP基体中形成了一种松散的网

络结构, UHMWPE含量越高,网络密度越大,这种网络结构在样品断裂时承担了吸收大量冲击能的作用,

因此体系出现明显的增韧效果 。但是当 UHMWPE含量超过 15%(wt)时, 由于 UHMWPE 本身极高粘度的

原因, 导致很难分散在PP基体中,因此从图中的放大照片可以发现微晶体部分尺寸增加,分散效果变差,

从而使得材料的增韧效果变差 。此外,对比图 9和图 10,也表明四螺杆挤出机对UHMWPE的分散作用远
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图 10　四螺杆挤出机制备的二元共混物的 SEM照片, PP UHMWPE 的重量比为:

( a)95 5, ( b) 90 10, ( c, e)85 15, (d, f) 80 20

Figure 10　SEM micrographs of the PP UHMWPE binary blends prepared by the four-screw extruder at weight ratio of:

( a) 95 5, (b) 90 10, ( c, e) 85 15, ( d, f ) 80 20.

大于双螺杆挤出机。

图 11　四螺杆挤出机制备的二元共混物的 SEM照片, PP UHMWPE 的重量比为:

( a) 100 0;( b) 0 100;( c)95 5;( d)85 15;( e) 80 20

Figure 11　TEM micrographs of the PP UHMWPE binary blends prepared by the four-screw extruder at weight ratio of:

( a) 100 0;( b) 0 100;( c) 95 5;( d) 85 15;( e) 80 20.

众所周知, PP PE共混体系的 TEM亚微相态观察历来是一个难题。因为两者不含双键, 不能被 OsO4

染色, 但两者的极性接近 、分子间作用力相差无几,因而都能被 RuO4 染色 。因此很难进行TEM 观察 。作

者在研究中发现, 对于 UHMWPE而言,只要控制染色速度就能对共混物中的一种组成进行染色
[ 13]
。图

11显示了相同染色速度下 PP 、UHMWPE及其共混物的 TEM 照片
[ 9, 10, 12]

,可以发现, 对于纯聚合物, 在本

实验的染色速度下 UHMWPE的无定形部分可被染色, 而 PP 不能被染色。从共混物的 TEM 照片可以发

现,虽然 UHMWPE含量仅有 5%( wt)至 20%(wt) , 但其所占据的面积却超过了 50%。显然这与普通的分

散相分布的形式不同,如果是 UHMWPE是以普通的“海-岛”结构形式分散在基体中, 它不可能占据如此

多的体积,显然,可以断定 UHMWPE是以双连续相的形式分布在 PP 基体中, SEM 只反映在 UHMWPE 的

结晶体部分,而在微晶体周围还存在大量的无定形部分, TEM 正好反映了这些无定形部分, 显然由于

UHMWPE超长的分子链结构,使无定形部分在基体中的分布更为广泛。正是由于这种由 UHMWPE在基

体中形成的网络结构,使其超长分子链网络构成了基体中的骨架,为基体提供机械强度, 同时通过链段构
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象的转变和微晶粒的拉伸取向,对基体起到增强增韧作用。

图 12　四螺杆挤出机制备的三元共混物的 SEM照片 , PP UHMWPE EPDM 的重量比为:

( a) 90 10 5;( b, d) 85 15 5;( c)80 20 5

Figure 12　SEM micrographs of the PP UHMWPE EPDM ternary blends prepared by the four-screw extruder at weight ratio of:

( a) 90 10 5;( b, d) 85 15 5;( c) 80 20 5

图12显示了采用四螺杆挤出机制备的三元共混物的冲击样条断裂面的 SEM 照片
[ 14]
。从中可以发

现,分散相颗粒在基体中的形态与二元共混物中情况有很大的差异, 其中三元共混物中的分散相颗粒发

生了取向,随着 UHMWPE含量增加,取向程度也增加, 而当 UHMWPE含量达到 20%( wt)取向程度反而减

少。显著 EPDM的加入增加了 PP与 UHMWPE的无定形部分的界面粘结性, 当体系受到外力作用时, 正

是这种提高的界面粘结性,使得 UHMWPE随基体一起发生形变, 而导致 UHMWPE本身发生取向。这正

是导致三元共混物的韧性及其它力学性能比相同 UHMWPE含量的二元共混物提高幅度更加显著。这与

共混物力学性能所反映的结果是一致的 。

图 13　四螺杆挤出机制备的三元共混物的 SEM 照片, PP UHMWPE EPDM 的重量比为:

( a) 0 0 100;( b) 90 10 5;( c) 85 15 5

Figure 13　TEM micrographs of the PP UHMWPE EPDM ternary blends prepared by the four-screw extruder at weight ratio of:

( a) 0 0 100, (b) 90 10 5, ( c) 85 15 15

图13的三元共混物的 TEM 照片也证实了以上的推断 。可以发现, 在固定染色速度下, 仅 UHMWPE

可被染色, 共混物中浅色背景为 PP 和 EPDM 部分, 而深色部分为 UHMWPE的无定形部分。从图中可以

看到,共混物中随 EPDM的加入, 深色部分与浅色部分的过渡区域增加, 表明 EPDM 在 PP与 UHMWPE 的

无定形区域之间形成了一个弹性体过渡层,它提高了两个塑料相界面的相容性, 正是这种相容过渡区域

的存在,使 UHMWPE对基体中承载外力作用的能力大大提高,从而更有效地对体系起到增韧增强作用。

4　热性能分析

分别对采用双螺杆和四螺杆挤出机制备的 PP UHMWPE二元共混物进行 DSC 热分析测试,图 14和

图15分别显示各自的DSC谱图
[ 10]

,其热分析结果列于表 1中。上述分析结果表明, 纯PP和 UHMWPE显

示了单一的熔融峰, 而采用四螺杆挤出机制备的二元共混物中存在两个熔融峰,其中 PP 相的熔融峰位置

与纯 PP 几乎相同,熔融焓也几乎相同 。而另一个温度较你的峰与 UHMWPE相对应,但与纯UHMWPE相

比,其共混物中熔融温度和熔融焓都呈现显著的下降, 这表明,当 UHMWPE 与 PP 共混后, 其结晶结构发
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生了显著的变化,在基体中UHMWPE被大量 PP 包围,由于其本身极高的粘度而分子链很难运动形成大

的晶体,而只能沿分子链形成一些微小的晶体,因而导致了熔点和熔融焓的下降 。而在主熔融峰的一侧

还有一个小峰, 位置在131℃左右,表明 UHMWPE结晶结构至少有两种, 只是第二种含量较小 。随着基体

中UHMWPE含量增加,熔点和和熔融焓略有增加,表明 UHMWPE含量的增加导致其相筹的相对集中, 形

成结晶体的几率也增加了 。此外, 也导致了另一个结晶结构含量的增加,所以位置在 131℃附近的第二熔

融峰的峰高增加 。

图 14　四螺杆挤出机制备共混物的 DSC谱图

Figure 14　DSC heating traces of PP, UHMWPE,

and their blends prepared by the

four-screw extruder

图 15　双螺杆挤出机制备共混物的 DSC 谱图

Figure 15　DSC heating traces of PP, UHMWPE,

and their blends prepared by the

twin-screw extruder

　　而从双螺杆挤出机制备的共混物的热分析数据可以发现, 虽然 UHMWPE的熔点和熔融峰也出现下

降,但下降幅度远不如四螺杆挤出机制备的共混物,这表明由于普通双螺杆挤出机的分散能力不如四螺

杆挤出机, UHMWPE不能均匀分散在 PP 基体中, UHMWPE在基体中形成的结晶体结构较大, 结晶度下降

程度也远小于四螺杆挤出机制备的共混物。以上结果与亚微形态观察的结果相佐证,并且也证明了双螺

杆挤出机对UHMWPE与 PP 的共混效果不如四螺杆挤出机。

表 1　DSC 所测试的采用四螺杆和双螺杆挤出机制备的共混物的热性能
Table 1　The thermal properties of the PP, UHMWPE and their blends from DSC analysis

Blending sample (wt wt )
PP UHMWPE

( Tm )PP/ ℃ ( ΔHm) PP
a/ ( J·g -1) ( Tm) UHMWPE/ ℃ ( ΔHm ) UHMWPE

a/ ( J·g -1)

100 0 165.1 137.69 - -

0 100 - - 141.4 189.29

95 5b 165.2 136.92 123.2 126.47

90 10b 164.9 134.85 123.7 128.15

85 15b 165.3 136.87 124.3 131.79

80 20b 164.4 135.69 124.9 135.33

95 5c 164.6 134.62 132.8 149.12

90 10c 164.8 132.58 133.2 151.47

85 15c 164.3 135.73 133.9 153.86

80 20c 164.5 133.29 134.4 158.72

a表中 PP与 UHMWPE的熔融热测量值被共混物中各自含量相除;
b共混物由四螺杆挤出机制备;
c共混物由双螺杆挤出机制备。
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5　流变性能

流变性能将提示PP 与UHMWPE分子链在熔体中的相互作用关系 。图16和图 17分别显示了采用四

螺杆挤出机制备的二元和三元共混物的表观熔体粘度随剪切速率变化的关系曲线
[ 10, 15]

。首先可以发

现,不论是纯树脂还是共混物,其熔体都是塑性流体。对于二元共混物, 当 UHMWPE含量为 5%( wt )时,

共混物的熔体粘度出现下降。随着 UHMWPE含量的增加,熔体粘度逐渐上升, 当含量达到 15%( wt )时,

粘度已经接近纯 PP 的值 。同时, 熔体粘度对组成的依赖性受到剪切速率影响很大, 在低剪切速率下,

UHMWPE加入后引起的熔体下降幅度较明显,可在高剪切速率下, 粘度对组成的依赖性消失了 。此外,

可以观察到,熔体粘度对组成的依赖性也受到温度的影响,温度越高这种依赖性就更强。对于二元聚合

物共混物,其熔体粘度的变化主要来自于熔体中两种不同分子链的缠结和解缠结作用 。当 PP 中引入

UHMWPE后,由于两种链段结构的差异而导致两者之间排斥,这会导致分子链间解缠结作用强于缠结作

用,这种解缠结作用在低剪切速率下更为明显,因此导致粘度明显下降。当剪切速率提高时, 两相界面随

剪切作用的增强而变得模糊,不同链段间相互溶合的程度加深,缠结作用增加,因此粘度下降幅度变小 。

当熔体中 UHMWPE含量增加时,会导致其超长分子链与 PP 基体分子链间缠结作用的增加, 甚至形成互

锁结构,这会导致熔体粘度的增加。此外温度对粘度对组成的依赖性的影响, 可归结于温度对分子链段

运动的影响,显然温度越高,熔体中链段运动越剧烈, 造成不同链段间排斥作用越强烈, 因此粘度对组成

的依赖性也就越强烈 。

而对于三元共混物, 虽然也可以观察到共混物粘度随 UHMWPE的加入而下降的现象,但其下降幅度

已经非常微弱, 而粘度对组成的依赖性及温度对这种依赖性的影响也远不如二元共混物 。这主要原因是

EPDM 对 PP和 UHMWPE之间的增容作用造成的,因为 EPDM 与 PP 及 UHMWPE分子链间都具有吸引作

用,因而导致异种分子链间的排斥作用下降, 因此,使得粘度对组成的依赖性明显减少。流变性能考察再

一次证实了 EPDM 对 PP与 UHMWPE之间增容效果。

图 16　不同温度下二元共混物的熔体粘度随剪切速率变化的关系曲线

Figure 16　Plots of apparent melt viscosity versus non-Newtonian shear rate for PP UHMWPE binary blends at various temperatures
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图 17　不同温度下三元共混物的熔体粘度随剪切速率变化的关系曲线

Figure 17　Plots of apparent melt viscosity versus non-Newtonian shear rate for

PP UHMWPE EPDM ternary blends at various temperatures

6　增韧机理探讨

综合上述实验结果及证据,表明本研究采用的 UHMWPE 增韧增强 PP 体系的机理与传统的“橡胶增

韧塑料”及“刚性粒子增韧塑料”的情况都不同
[ 16]
。实验证明 UHMWPE是以双连续相的结构分布在 PP 基

体中, 其中 UHMWPE在基体中的形态是微晶及其与之相连的无定形部分,其中无定形部与 PP 基体紧密

结合。当体系受到外力作用时, UHMWPE为共混物提供承受外力的骨架,并通过 UHMWPE本身的微晶和

无定形部分的形变 、取向吸收冲击能量 。EPDM的加入提高了 PP 与 UHMWPE之间两个连续相的界面粘

结性,从而提高了网络之间对外力冲击能量的吸收和冲击能的传递效率。从而使共混物的韧性和其它力

学性能得到综合性的提高 。这就是本文所阐述的“原位复合” 增韧机理。当然该理论本身并不完善, 目

前它只是一个定性的概念,具有一定的局限性,还没有在更多的增韧体系中得到验证。目前它仅存在于

研究 PP UHMWPE共混体系中 。至于它是否能够推广到其它基体与 UHMWPE的共混体系还有待进一步

的验证。
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Abstract:Fundamental research works of polymer reaction engineering rooted from the key problems in PVC

manufacture were carried out along with two main aspects concerning with polymer chemistry, technololy and

engineering for more than forty years.Polymerization kinetics including rate, degree of polymerization and copolymer

composition, microscopic and macroscopic particle formation mechanism, and heat transfer, agitation and mixing, and

scale-up technique of reactor were studied in detail.The key problems for developing new types of PVC and related

polymers, and for scale-up design of new reactors were easily solved based on the fundamental researches.
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