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研究成果の概要（和文）：本研究は，流体中で「高分子と流体」間，「高分子とその周囲の高分子」間に生じる
力学的な相互作用を，流動場に浸した高分子の流動抵抗を直接測定することにより調べた．高分子の流動抵抗を
測定するとともに，高分子の形態をモデル化し，そのモデルから計算される流動抵抗を実測値と比較して，良い
一致を見た．提案したモデルは高分子の分子量，種類，周囲流体の粘度や高分子の有無を変えても変化させても
適用できた．

研究成果の概要（英文）：To quantify polymer-fluid and polymer-polymer interactions in a flow, this 
study measured drag force of polymers by combining a flow channel and a scanning probe microscope 
(SPM). A cantilever probe where polymers were attached by a covalent bonding was held by the SPM. 
The cantilever probe was immersed in a flow, and therefore, polymers were subjected to the flow. The
 drag force of polymers in the flow was measured by the SPM. The force was compared to the drag 
force calculated by assuming a polymer conformation model proposed in this study; both values were 
very close. The proposed model was applicable for several kinds of polymers with different molecular
 weights. 

研究分野： 複雑流体のレオロジー

キーワード： 高分子の形態　流動抵抗　マイクロレオロジー
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は，工業的に用いられているにも関わらず学術的背景が明らかでない乱流抑制，弾性不安定，潤滑など，
低濃度高分子溶液が示す複雑な流動挙動の原因を，高分子と流体の相互作用の直接的な計測により明らかにする
ことを目指した．高分子の流体中の形態を予測し，流動抵抗の実測値と比較した例はこれまでになかったが，こ
の技術は生体高分子解析の発展にも貢献できる．このように，本研究は学術的，社会的な意義がある．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 微量の高分子を含む流体は，ニュートン流体とは異なる複雑な流動挙動を示し，複雑流体と呼
ばれる．この複雑な流動挙動は，観察する長さのスケールや，時間のスケールに依存する．例え
ば高分子 0.001wt%水溶液はメートル(m)スケールの流路中で乱流を抑制し流体を層流化させる
(乱流抑制)が，マイクロメートル(m)スケールの流路中では，レイノルズ数が低くとも不安定な
現象を引き起こす(弾性不安定)．これらの複雑な流動挙動には，流体中で高分子が変形，緩和す
る現象と，注目する流動現象中の特徴的な構造が，時間的にも空間的にも相互に影響しあうこと
が関係していると考えられる． 
 高分子 1 本の変形と，その高分子変形に起因する力の実験的な測定については，原子間力顕微
鏡(AFM)のカンチレバーで，溶液中または大気中に静置した基板に末端を付着させた高分子を釣
り上げるナノフィッシングという方法が提案されており，これまでに多数の研究が行われてい
る．これらの研究では，高分子の弾性に周囲の溶媒が与える影響，タンパク質の unfolding など
高分子内部の構造変化に起因する力学特性の変化が解明されてきた．一方，流動場中の高分子変
形については，末端を固定した DNA(生体高分子)の流体中での変形と，変形した DNA の流動抵
抗を予測した数値計算[F. Brochard-Wyart, Europhys. Lett., 30, 387 (1995)]，および，流体中の DNA
形態変化の蛍光による可視化実験がこれまでに行われた[J. K. Fisher et al., PNAS, 106, 9250, (2009), 
T. Roy et al., Soft Matt., 13, 6189 (2017)]．これらの研究の主眼は，DNA 解析への応用のために DNA
を伸長させることであり，複雑流体中の高分子といった視点は薄い．流体中で高分子が受ける力
と，その力による変形，また，変形したことにより上昇する流動抵抗など，「力(流動抵抗)⇄変形」
といった高分子と流体の相互作用の視点は不足していた． 
 そこで本研究では，流体中での「高分子と流体」間および「高分子とその周囲の高分子」間の
相互作用を，流体中での高分子の変形と，これに起因する力の測定を行うことにより定量化し，
これを乱流抑制や弾性不安定など高分子溶液の複雑な流動挙動の理解につなげたいと考えた． 
 
２．研究の目的 
 乱流抑制や弾性不安定など高分子溶液の複雑な流動挙動に高分子が与える影響を明らかにす
るために，流動場中で工業的に多用される高分子が周囲の流体や他の高分子と相互作用するこ
とにより生じる力を実験により測定し，その力を生じさせる高分子の形態をこれまでに提案さ
れたモデルから予測する(Step1)．しかし Step1 で用いる高分子はサイズが小さく可視化できない
ため，可視化できるサイズの DNA を用いて，流体中で DNA が受ける力の実測値と DNA の変
形を対応させ，力⇄変形の関係を検証する．そして DNA が周囲の流体に与える影響を，流動抵
抗算出により検証する(Step2)．本研究では実験とモデル化を組み合わせ，流体中の「高分子と流
体」間，「高分子とその周囲の高分子」間の相互作用が，流体全体の挙動に与える影響を，周囲
の流体の物性，高分子の分子量や剛直性の影響も含めて一般化することまでを目指す． 
 
３．研究の方法 
(1)測定システムの開発と力測定 
実験装置と力測定：流動場中の高分子に起因する力を測定するため，走査型プローブ顕微鏡

SPM(Innova: Bruker Nano)の試料台に流路を取り付けた測定システムを開発した．流量はシリン
ジポンプでコントロールし，流動場の速度分布は粒子追跡法(PTV 法)により調べた(図 1a-c)．溶
液が静止中・流動中に，流動場に浸した金コートされたカンチレバーにかかる力の差を SPM で
計測した(図 1d)． 
(2)高分子に起因する力測定 
流動場中の高分子に起因する力を測定するため以下の手順を行った． 

① 探針に何も付着して
いないカンチレバー
を，実験②で高分子
にかかる流動抵抗を
調整する目的で粘度
調整した 5~35wt%グ
リセリン水溶液，グ
リセリン水溶液と粘
度が同程度の高分子
水溶液(溶液の詳細は
②)を流動させた流路
に浸し，力を測定し
た(図 2a,b)．ここでカ
ンチレバーには金コ
ートされた探針を有
するものを選んだ． 



② 高分子に起因する流動抵抗を調べるため，
高分子をカンチレバーの探針に付着させ
た．本研究では，末端にチオール基(-SH 基)
を有するポリエチレングリコール(PEG)で
あるメトキシポリエチレングリコールチオ
ール(mPEG-SH，分子量は 10k，20k，40k)水
溶液を用意し，カンチレバーを浸した．-SH
基は金と配位結合するため，探針を溶液に
浸すだけで，金コートされたカンチレバー
探針に mPEG-SH を結合できる．付着した
mPEG-SH の数は水晶振動子測定システム
(QCM)による測定と先行研究から予測し
た． 

③ mPEG-SH 付着のカンチレバーを SPM に取
り付け，グリセリン水溶液，PEG 水溶液の流動場に浸し，力を測定した(図 2c,d)．カンチレ
バー探針への mPEG-SH の付着の有無，周囲流体中の粘度，周囲の流体中の高分子の有無に
よって，感知される力に影響が出るかを調べた．mPEG-SH の分子量の影響も調べた．周囲
流体の粘度はグリセリンで調整し，さらに，周囲に高分子がある場合の測定では，付着させ
た高分子と同じ種類，同じ分子量の高分子を周囲流体に溶かした．このようにして，粘度を
調整したうえで，「高分子と流体」間および「高分子とその周囲の高分子」間の相互作用を
定量化した． 

④ 高分子が付着したカンチレバー周囲の流体に高分子が存在する場合に，SPM により計測さ
れる力の差を調べた． 

(3)流体中の高分子形態の予測と形態から予測される流動抵抗 
高分子に起因する力の増加を，高分子の

流動抵抗であるとして，この流動抵抗を生
じさせる高分子の形態を予測した．予測に
あたっては，片末端を固定した流動場中の
高分子形態を予測した先行研究の Stem and 
Flower モデル[F. Brochard-Wyart, Europhys. 
Lett., 1995, 30, 387.]を，高分子のグラフト距
離を考慮して Flower 部分が楕円型に変形
した Stem and 楕円型 Flower モデルを提案
した(図 3)．Stem 部分の長さと，楕円型
Flower 部分の大きさは，Stem 部分にかかる
力と楕円型 Flower 部分にかかる力のつり合いから求めた．Stem 部分が引き伸ばされると，Worm 
like chain モデルから予測される力が発生(FWLC)するとし，楕円型 Flower 部分には周囲流体の流
速により流動抵抗(FStokes)がかかるとした．このようにして求めた高分子の形態から，カンチレバ
ー探針に付着した 1 本の高分子の流動抵抗は FStokesであるとする．また，カンチレバー探針には
多数の高分子が飽和付着している．ここで，流動場中で探針表面に生じる境界層を考えると，探
針の後端に付着した高分子のみが流れにさらされていることが予想された．そこでグラフト距
離から後端に付着した高分子の数を求め，これらの高分子 1 つ 1 つが FStokesの力を生じさせると
予測した．そして Stem and 楕円型 Flower モデルから，後端に付着した高分子の数を考慮し計算
により求めた高分子に由来する流動抵抗と，実験により測定した力を比較した．この際，FStokes

計算には，周囲流体の粘度を考慮した．さらに周囲流体に高分子が存在する場合は，これらの高
分子が探針に付着した高分子に絡まり合って
いるとして，見かけ上大きな分子量の高分子
が付着しているとして計算した． 
(4)モデルの一般性の検証 
上記(2)と同様の実験を，ポリ(N-イソプロピ

ルアクリルアミド)( PNIPAM)(分子量は 6k)お
よび−DNA でも行い，測定された流動抵抗を
(3)の Stem and 楕円型 Flower モデルから計算
し，モデルの一般性について検討した．−DNA
の測定では，周囲流体を塩溶液とした． 
 
４．研究成果 
 本研究で提案した Stem and 楕円型 Flower
モデルと，SPM 計測による実測値を比較する
と，きわめて良い一致が見られた．図 4 には，
mPEG-SH 20k の流動抵抗をグリセリン水溶液
中で測定した例を示した．どの濃度のグリセ
リン水溶液中でも，実験値 (Exp.)と計算値



(Calc.)が一致している．またグリセリン水溶液と，粘度が同じになるように調整した PEG 水溶
液中でも同様の実験を行い，計算値と比較した．この場合は，周囲流体の高分子が探針に付着し
た高分子に絡まっていると考えると，実験値とよく一致した．これらの傾向は，mPEG-SH の分
子量が，10k，40k の場合も同じであった．さらに，PNIPAM による測定，−DNA による測定で
も，モデルと実験値はよく一致した．このことから，Stem and 楕円型 Flower モデルの一般化の
可能性が拡がった．本研究で目指した「高分子と流体」間および「高分子とその周囲の高分子」
間の相互作用を実測し，モデル化できたといえる． 
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