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研究成果の概要（和文）：架橋構造を持つ高分子ネットワークのミクロな構造や粘弾性特性を、分子モデルおよ
び場のモデルを用いて表現し、化学反応による内的な自励振動や外部から印加した変形・流動によって引き起こ
される架橋高分子の変形挙動を解析した。架橋高分子を弾性体として扱い、化学反応のモデルを埋め込むこと
で、架橋高分子と化学振動とのカップリングによる振動変形挙動をシミュレートする方法論を確立した。また、
生体繊維を構成する高分子を対象として、実際の分子構造の情報から架橋構造を作成し、この架橋構造に対して
分子シミュレーションを実施し、架橋構造の弾性特性を明らかにすることができた。

研究成果の概要（英文）：Microscopic structures and viscoelastic behavior of network polymers are 
expressed in terms of molecular models and field models.  These models are simulated in order to 
analyze their deformations due to internal chemical oscillations or externally imposed deformation 
and flow.  
  By combining a model of elastic network of polymers with an embedded chemical reaction, we 
developed a simulation technique for the oscillatory deformations of polymer networks induced by the
 reaction.  We also developed a molecular model for biopolymers that compose biological fibers, and 
performed simulations on its elastic properties.

研究分野： ソフトマター物理学
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１． 研究開始当初の背景 
 

外力の効果によって引き起こされる高分子

ネットワークの変形のダイナミクスは、潤滑

効果や高分子アクチュエータなど広い工学

的な応用の可能性を有しているのみならず、

生体組織を構成する繊維構造の理解のため

にも有用である。このような観点から高分子

ネットワークを見るとき、ネットワークの粘

弾性挙動と、外部から印加された刺激の関係

性を明らかにすることが必要となる。特に、

高分子ネットワークを自律分散ロボット等

の自律的なエージェントの集団を駆動する

アクチュエータとして使用する場合には、こ

れらのエージェントを駆動する外力にも自

律性を持つことが望まれる。このような自律

性を持つネットワークとして代表的なもの

として生体を構成する繊維構造を挙げるこ

とができるため、そのミクロな弾性挙動はア

クチュエータ設計の指針を与えてくれると

思われる。 

 

２． 研究の目的 

 

生体の運動を模したソフトマター系のモデ

ルとして、架橋構造を持つ高分子ネットワー

クのミクロな構造やマクロな粘弾性特性を、

分子モデルおよび場のモデルを用いて表現

し、化学反応による内的な自励振動や外部か

ら印加した変形・流動によって引き起こされ

る架橋高分子の変形挙動をミクロな分子シ

ミュレーション、メソスケールの自己無撞着

場理論によるシミュレーションおよびマク

ロな弾性体/流体シミュレーションを用いて

解析する。 

 
３． 研究の方法 

 

ミクロな分子モデルとしては、生体高分子の

アミノ酸配列の情報を用いて、粗視化分子モ

デルを生成し、モンテカルロ法による平衡構

造の生成と変形を印加した時の応答特性を

調べる。また、高分子のネットワーク構造を

記述できる自己無撞着場理論(SCFT)を開発

することで、高分子のアミノ酸配列に対応し

た架橋構造体の弾性特性を予測することの

できる理論体系の構築を目指す。 

一方で、マクロな弾性/流体理論を用いて

高分子ネットワークの粘弾性特性のシミュ

レーションを行う方法論を確立する。用いる

方法としては、流体/弾性体を流体粒子で表

現する Smoothed Particle Hydrodynamics 

(SPH)法と、空間に固定されたメッシュを用

いる有限差分法を採用する。このような弾性

体のモデルに対して、自励振動を伴う化学反

応を導入し、あるいは外部から変形応力を印

加することで高分子ネットワークを駆動し、

その変形挙動を研究する。 

 
４． 研究成果 

 

生体繊維を構成する高分子を対象として、実

際の分子構造の情報(アミノ酸の配列)から

粗視化分子モデルを構築し、この分子に対す

る架橋構造をモンテカルロ法で作成した。生

体繊維を記述する粗視化モデルとしては、繊

維の軸となる硬質のコア領域とそれを取り

巻く柔らかいアモルファス領域のそれぞれ

に対応する 2 種類のサイズの粒子を導入し、

繊維構造を再現した。さらに、この系に外部

応力を印加することで、繊維の弾性率を測定

し、含水率の依存性など実験と矛盾しない結

果を得ることに成功した。 

また、この同じ生体分子の構成するネット

ワーク構造に対して SCFT を用いた定式化も

試みた。この手法は、従来の非架橋の SCFT

に対して、平均場近似の方法を用いて架橋構

造を確率的に導入する方法であるが、SCFT の

繰り返し計算の際に計算スキームの不安定

が生じ、架橋高分子のネットワーク構造とそ

の粘弾性特性を再現することには成功しな

かった。 

 上記のミクロなモデリングと並行して、架



橋高分子を弾性体/流体として表現するマク

ロなモデルも構築した。ここでは、架橋高分

子のネットワークは、SPH 粒子上あるいは空

間に固定されたメッシュ点上に配置され、高

分子の局所濃度分布に応じた弾性率が与え

られるものと考える。この系に、自励振動を

起こす化学反応のモデルを埋め込むことで、

系の浸透圧を周期的に変動させ、その結果誘

起された架橋高分子の体積相転移によって

架橋高分子の含水率が変化し、架橋高分子の

変形が生じるというモデルを考える。SPH 法

および有限差分法を併用することで、架橋高

分子の体積相転移と化学振動とのカップリ

ングによる架橋高分子の振動変形挙動をシ

ミュレートする方法論を確立し、シミュレー

ションプログラムを開発した。シミュレーシ

ョンの結果、化学振動が伝播することによる

架橋高分子の脈動運動をよく再現でき、含水

率の変化や化学振動を生じさせる成分の濃

度変化などの種々の効果を取り入れた実現

象の再現が可能であることが確認できた。さ

らに、上記と同様の SPH 法を用いた高分子濃

厚系のモデルに対して、外力による変形とボ

イドの生成過程をシミュレートできる方法

論を考案し、高分子膜の引きはがし挙動にお

ける膜の破壊現象のシミュレーションを行

った。ボイドの生成においては、高分子成分

と外部の気相との間の自由界面の形成が重

要な因子となるが、SPH 法においては、その

うな自由界面の扱いが非常に難しく、従来法

を大幅に拡張することでこの困難を克服し

た。 
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