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研究成果の概要（和文）：本研究課題では，円孔を有するゲル膜に生じる膨潤誘起パターン変態の有限要素解析を行い
，実験で発生が確認されているダイアモンドプレートパターン及び予ひずみ依存性の再現及びメカニズム解明に成功し
た．解析にはゲル材料のための不均質場理論を用いた．ダイアモンドプレートパターンを形成する座屈は局所的に発生
し，伝ぱすることによって均質化することがわかった．また，引張りの予ひずみはパターン変態の開始を遅らせ，異な
るパターンは変態間の過渡的状態として現れることがわかった．

研究成果の概要（英文）：In this study, we performed finite element analysis of swelling-induced pattern 
transformation of gel films with a square lattice of holes, to simulate diamond plate patterns observed 
in experiments and then to explain the mechanism and the dependence on prestrains. We used an 
inhomogeneous field theory for polymeric gels in finite element analysis. It was found that buckling to 
form diamond plate patterns starts locally and then propagates until homogeneous transformation is 
achieved. It was further found that prestrains in tension delays the onset of pattern transformation and 
different patterns appear as transitional states during the transformation.

研究分野：計算固体力学

キーワード： ゲル　膨潤　座屈　不安定　有限要素
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１．研究開始当初の背景 
 ゲル材料は，優れた保水特性によりソフト
コンタクトレンズや紙おむつなどに利用さ
れており，人工筋肉や軟骨といった生体材料
としても有望視されている．また，マイクロ
デバイスの分野では，ゲル薄膜もしくは円孔
ゲル薄膜の溶媒吸収による急激な体積増加
（以後，単に膨潤と呼ぶ）によって誘起され
る分岐座屈現象に着目して，複雑かつ多彩な
規則的パターンの創製が試みられている．こ
の手法は，膨潤という材料が自然に有する特
性を利用した新しい設計プロセスであると
して注目を浴びており，実験観察的な論文が
数多く発表されてきている．したがって，ゲ
ル薄膜に生じる分岐座屈パターンの発現機
構を解明し体系化するとともに，より一般に
変形や応力を予測するための解析技術とし
て，膨潤現象を考慮したゲル材料の固体力学
的数値シミュレーションの必要性は益々高
まることが予測される． 
 
２．研究の目的 
 そこで本研究では，円孔を有するゲル膜の
膨潤誘起座屈によって生じるパターン変態
に着目し，その発生機構を明らかにするとと
もに，予ひずみを受けるときのパターン変化
についても機構解明することを試みる．この
ため，ゲルの膨潤現象は Flory-Rehner の自
由エネルギー関数を用いて再現されると仮
定し，有限要素解析を行う．また，この自由
エネルギー関数はゲル材料の膨潤や変形に
対する基本モデルと見なすことができるが，
必ずしも高精度ではない．このことを示すと
ともに，修正モデルの提案を行い，検証を行
う．  
 
３．研究の方法 
 Flory-Rehner の自由エネルギー関数は，変
形勾配と溶媒濃度の関数であるが，この関数
に対して，高分子及び溶媒分子の非圧縮性を
仮定し，ルジャンドル変換を行って得られる
自由エネルギー関数は，変形勾配と外部溶媒
の化学ポテンシャルの関数となる．外部溶媒
の化学ポテンシャルの値は，乾燥状態におい
て－∞，膨潤平衡状態にして０と考えること
ができる．したがって，外部溶媒の化学ポテ
ンシャルの値を，増加させることによって膨
潤過程を再現することができる．なお，本解
析では，溶媒の拡散現象を考慮せず，準静的
つり合い状態を解くことを考える． 
 本研究では，有限要素解析ソフト Abaqus
のユーザー材料サブルーチン UHYPER にこの
変換された自由エネルギー関数を組み込ん
で解析に用いる．化学ポテンシャルの値は引
数として標準的に装備されていないが，温度
をこの値と見なして，値の受け渡しを行う．
この結果として，Abaqus が持っている多様な
解析機能を利用しつつ，膨潤現象を考慮した
解析が可能になる．このため，ユーザー材料
サブルーチンへの実装によるツール化は大

きな利点をもっている． 
 
４．研究成果 
(1) 図 1 は 2×2 周期単位の解析によって得
られた結果である．3 つのモデルは，それぞ
れ異なる巨視的応力値においてパターン化
が起こっており，結果として，最大応力点（印
○）とそれに続く不安定点（印×，反復計算
が収束しなかった点）が現れた．図 2には不
安定点における変形状態及び溶媒分子の濃
度分布（無次元量）をそれぞれ示す．モデル
m1 は初期不整を与えていないが，どの円孔も
ひし形に変形する座屈パターンが現れた．一
方，モデル m2 は円孔が横方向及び縦方向に
交互につぶれる座屈パターン，すなわちダイ
アモンドプレートパターンが現れた．また，
モデル m3は左下の円孔が左斜め 45度方向に
つぶれ，右上の円孔が右斜め 45 度方向につ
ぶれる座屈パターンであった． 
 

 

Fig.1  Macroscopic stress as a function of 
the average deviation from roundness of 
each hole for Models m1-m3. 
 

 

Fig.2  Deformed configurations and 
normalized concentration distributions 

Cυ  at unstable point; Models (a) m1, (b) 
m2 and (c) m3. 
 
これらの結果は，初期不整の与え方によっ

て，発現する座屈パターンが異なり，開始応
力も大きく異なることを示している．さらに，



実験結果と比較するとき，モデル m2 の結果
が実際の座屈パターンと一致していること
がわかる．この一致は，この座屈パターンの
開始応力が，ほかのパターンの開始応力と比
較して最も低いことからも整合的に説明で
きる．しかし初期不整に依存して異なる座屈
パターンが現れることは実験と一致しない．  
 この理由を確かめるため，10×10 周期単位
の解析を行った結果を示す．なお初期不整は
ランダムに与えた．図3にランダムモデルR10
の変形過程を示す．図 3(a)からわかるように，
パターン化の生じる応力レベルは，モデル m2
とほとんど同じである．パターン化の開始初
期段階（状態(i)）では，周期単位の両側面
近傍において，局所的にダイアモンドプレー
ト パ タ ー ン の 発 生 が 確 認 さ れ ， 状 態
(ii),(iii)と進むにつれて，ダイアモンドプ
レートパターンは周期単位の中心部にも伝
ぱしていることがわかる．しかも，図 3(a)
からわかるように，この伝ぱは応力レベルが
ほぼ一定の値で進展する．このため，モデル
m1 や m3 によって予測されたより高次の座屈
パターン（図 2(a),(c)）は局所的にも発生す
ることはできず，結果として，周期単位内に
はダイアモンドプレートパターンでの均質
なパターン化が生じる．  
 

 
Fig.3  Deformation process finalizing the 
homogeneous transformation into the 
diamond plate pattern for Random models 
R10; (a) macroscopic stress as a function 
of the average deviation from roundness, 
and (b), (c) and (d) deformed 
configurations (displacement 2x) and 
normalized concentration distributions 

Cυ  for states (i), (ii) and (iii), 
respectively. 
 
この機構は，実験において，ダイアモンドプ
レートパターンが現れる原因を説明するこ
とができ，ランダムな初期不整がダイアモン
ドプレートパターンへの均質なパターン変

化に対して重要な役割を果たしていること
を示す結果である（詳細は雑誌論文①を参
照）． 
 
(2) 膨潤前の予ひずみとしての水平方向に
ひずみ制御された単軸引張りを与えたとき
に膨潤平衡において現れるパターンを図 4に
示す．図 4(a)は予ひずみがない場合（ε =0%）
の結果であり，パターン変態によって，円孔
はスリット状に変形し，隣接するスリットは
お互いに直交して配列している．すなわち，
ダイアモンドプレートパターンが現れてい
る．一方，図 4(d)は予ひずみが最も大きな場
合（ε=60%）の結果であり，予ひずみよって円
孔はだ円化するものの，膨潤過程によってパ
ターン化は発生せず，結果としてだ円の単調
パターンが現れることがわかった． 
 

 

 

 

 
Fig.4  Deformed configurations and 
normalized concentration distributions at 
equilibrium swelling.  
 
さらに，図 4(b),(c)は予ひずみが中間の場合
（ε=20,40%）の結果である．ε=40%では，予ひ
ずみによって円孔が横方向にだ円化した状
態からダイアモンドプレートパターンへの
パターン変態が始まることがわかった．縦方
向にスリット化する円孔は一時的に正円に



近い形をとり，この状態で膨潤平衡に達する
ため，結果として円とスリットで作られるバ
イナリーパターンが現れる．また，ε=20%にお
いても，ダイアモンドプレートパターンへの
パターン変態が始まり，過渡的状態としてバ
イナリーパターンが現れ，膨潤がさらに進む
ことによってひずんだダイアモンドプレー
トパターンが現れた（図 4(b)）．もしさらに
膨潤が許されるのであれば，完全なダイアモ
ンドプレートパターンまで変態は進展する
ことが期待されるが，膨潤平衡によってこれ
以上の膨潤は許されない．以上のように，得
られた変形状態（図 4）は実験での観察結果
と非常によく一致しており，有限要素解析は
パターン変態の発生機構を詳細に解析する
ことに成功している（詳細は雑誌論文②を参
照）． 
 
(3) いくつかの文献から実験データを整理
することによって得られたヤング率の膨潤
度依存性を図5に示す．図中のNR, PDMS, P/D, 
PB はそれぞれ高分子の種類を表している．架
橋剤の添加量に依存して乾燥状態のヤング
率が変わり，溶媒を変えることによって，膨
潤平衡時の膨潤度 Jの値が変化するため，図
中に示されるようにヤング率の膨潤度依存
性を示す図が得られる．この図は両対数グラ
フであるから，これらの材料のヤング率は膨
潤度のべき乗とおおよそ線形関係にあるこ
とがわかる．また，図中に示すように，指数
は材料に依存しており，おおよそ 0～-1 の範
囲 の 値 を 取 る こ と が わ か る ． 一 方 ，
Flory-Rehner の自由エネルギー関数から予
測される値は，傾きが-1/3 である．すなわち，
Flory-Rehner の自由エネルギー関数は材料
に依存した指数の変化を表すことはできな
い． 
 

 

Fig.5  Young’s modulus at equilibrium 
swelling as a function of swelling ratio. 
 

つづいて，図 6は浸透圧を乾燥状態のヤン
グ率 Ed で割った値である．すなわち，
Flory-Rehner の自由エネルギー関数の弾性
ひずみエネルギー成分から導かれる浸透圧
の無次元量をプロットしたものであり，この
曲線は高分子や溶媒の種類には依存しない．
一方，混合エネルギー成分から導かれる浸透
圧をこの図にプロットすることを考えると，
材料定数が必要になり，実験データを用いて

得られた結果が，図中には実験値として示さ
れている．この図が示すように，実験値は右
下がりの傾向を有し，膨潤度が大きくなると，
材料に依存しておおよそ一定値をとる．実線
は膨潤度が大きい領域において，一部の材料
とよい一致を示すものの，膨潤度が小さい領
域や異なる材料の場合によい対応関係を示
さないことがわかる．すなわち，浸透圧の膨
潤度依存性においても，Flory-Rehner の自由
エネルギー関数は改良の余地がある． 
 

 

Fig.6  Osmotic pressure at equilibrium 
swelling as a function of swelling ratio. 
 
 ヤング率と浸透圧の膨潤度依存性をより
高精度に再現するため，Flory-Rehner の自由
エネルギー関数を拡張することを考えた．本
研究では，弾性ひずみエネルギーを等容成分
と体積成分に分離し，それぞれの項を膨潤度
のべき乗項で拡張した次式のべき乗型拡張
モデルを考えた．結果として，二つのべき乗
指数がパラメータとして導入され，ヤング率
の膨潤度依存性及び浸透圧の膨潤度依存性
はそれぞれのパラメータを調整することに
よって，精度よく再現されることがわかった
（詳細は学会発表⑩を参照）． 
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