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研究成果の概要（和文）：伸縮性のある繊維や合成皮革など、日々の生活に広く用いられているゴムや柔らかい
樹脂材料を改良するために、コンピューターシミュレーションとAIを用いて材料設計を効率化する方法論の研究
を行った。これらの材料は異なる成分がつながった高分子（ブロックコポリマー）よりなり、異なる成分が混ざ
らないことにより、複数の相が入り組んだ複雑な構造（ミクロ相分離構造）を示す。このようなブロックコポリ
マーやミクロ相分離構造から、伸び縮みの性質（弾性）を効率的に予測する方法論を確立し、様々な用途に対し
て目的とする弾性を示す材料設計を行う道筋を示すことが出来た。

研究成果の概要（英文）：In order to improve the properties of soft resin materials widely used in 
daily life, such as elastic fibers and synthetic leather, we developed methodologies to acceralate 
material design using computer simulation and AI. These materials are composed of polymers in which 
different components are connected (block copolymers) and exhibit multi phase complex structures 
(microphase-separated structure) because the different components do not mix. We have established a 
methodology to efficiently predict the elastic properties from the  structue of block copolymers and
 microphase-separation, and have shown the way to design materials that exhibit the desired elastic 
properties for various applications.

研究分野：高分子物性

キーワード： ブロックコポリマー　ミクロ相分離　ニューラルネットワーク　粗視化分子動力学　自己無撞着場理論
　熱可塑性エラストマー　軟質樹脂
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究において、工業的にも、日々の生活にも広く用いられているゴム、樹脂等の高分子材料の性能を、試行錯
誤を繰り返すことなく計算機シミュレーションとAIで設計し、最小限の実験で開発を行うことが出来る道筋を提
案した。特に分子から実在の材料まで幅広いスケールを対象として計算機シミュレーションとAIを適用すること
は、学術的にも先端技術であり、このような方法論が広く普及すれば省資源、カーボンニュートラル実現などに
寄与するという意味で社会的意義も大きい

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 高分子材料は、分子鎖、相分離構造等様々な階層でネットワーク構造を形成し、その構造が材
料機能に大きく寄与することが知られている。しかしながら、そのようなネットワーク構造を詳
細に観察する方法は乏しく、構造と機能との間を定量的に解析する方法が求められていた。 
 計算機シミュレーションを用いた高分子材料の物性予測、機能設計は 1980 年代頃より継続的
に行われているが、過去においてはシミュレーションとして取り扱いやすい理想的な系、すなわ
ち高分子とは言っても分子量数千－数万程度の比較的低い分子量で単分散のもの、かつ平衡構
造が主に取り扱われ、現実的な高分子材料の機能設計への適用は限定されていた。しかしながら
本研究開始時点において、理論、計算機ハードウエア、ソフトウエアの進歩により、現実的な分
子量、複雑構造なども徐々に取り扱えるようになってきており、その重要性が向上していた。 
 研究代表者は、高分子シミュレーション研究に長年携わり、特に高分子の多階層な構造を取り
扱うために分子動力学(MD)と自己無撞着場(SCF)を組み合わせた Density biased Monte 
Carlo(DBMC)法[1]というマルチスケールシミュレーション手法を提案し、相分離により形成さ
れる高次構造を MD シミュレーションというミクロな手法で取り扱うための初期構造生成を可
能にしている。さらに、この手法を用いてブロックコポリマーの弾性挙動[2]、ポリマーブレン
ド界面の剥離挙動[3]などの研究を行ってきた。 
 同時に、これら高分子鎖が形成するネットワーク構造は離散幾何学の解析の対象と考えられ
るが、当時、高分子のネットワーク構造を幾何学的に解析するアプローチはそれほど一般的では
なく、より積極的な適用が求められていた。 
 さらに、このような数学的なアプローチに加えて、2011 年米国で立ち上がった“マテリアル
ゲノム”計画を発端とし、理論、実験、シミュレーションに次ぐ第 4 の科学と呼ばれるインフォ
マティクス利用による材料設計、マテリアルズ・インフォマティクスが注目され、高分子材料分
野においても適用が模索されるようになっていた[4]。 
 これらシミュレーションと離散幾何学の融合に加えて、インフォマティクスを利用したアプ
ローチを取り入れることにより、多面的な見地から、高分子材料の機能発現機能解明および材料
設計の高度化が求められていた。 
 
２．研究の目的 
 高分子材料の有する多階層なネットワーク構
造の代表的なものとして、(1)高分子鎖のネットワ
ーク、(2)相分離により成形されるドメイン構造の
ネットワークが存在する。そして、それらのネッ
トワーク構造は材料機能にダイレクトに結びつ
いている。例えばガラス状ブロックとゴム状ブロ
ックを含むブロックコポリマーからなる熱可塑
性エラストマーは、ミクロ相分離構造によりハー
ドドメインが物理架橋点として働くがゆえに、エ
ラストマーとしての性質を示す（図 1）。その際、
図に示すように異なるハードドメインを橋掛け
するブリッジ鎖と、同じドメインで終結するルー
プ鎖が存在し得るが、この場合エラストマーとし
てのゴム弾性はブリッジ鎖のみが担うことにな
るため、ブリッジ鎖の組成は物性を制御する上で重要な因子となる。 
 一方、ミクロ相分離構造においても、ブロック組成と相溶性により様々な相分離構造を示す。
図 2 にジブロックコポリマーおよび対称トリブロックコポリマーが形成する典型的な相分離構
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図 1 熱可塑性エラストマーモデル（トリブロッ

クコポリマー）の分子鎖構造 

図 2 ブロックコポリマーのミクロ相分離構造の例 



造を示す。このようにミクロ相分離構造においてもダブルジャイロイド(DG)構造を代表として、
ネットワーク（共連続）構造を示す。ハードドメインが孤立している熱可塑性エラストマーに対
して、ハードドメインがネットワーク構造を形成した場合、同じ化学種からなる高分子でもハー
ドドメインネットワークのエネルギー弾性によりエラストマーとしては機能しない。このよう
な高分子材料は軟質樹脂として幅広く用いられており工業的には重要な材料である。 
 今回の研究においては、計算機シミュレーションにより高分子鎖及び相分離構造が形成する
ネットワーク構造の解析により、材料機能機構の解明を行うことを目的とする。加えて材料設計
の高度化、高速化のため、機械学習を用いた相分離構造の解析、構造－物性相関解析を行い、最
終的に求める機能を発現する高分子鎖を設計する逆問題を解決することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 DBMC法により作成したミクロ相
分離構造を有するブロックコポリマ
ーの粗視化モデルを、粗視化 MD シ
ミュレーションで伸長することによ
り応力－ひずみ挙動を得る（図 3）。
またその際に高分子鎖および相分離
構造のネットワーク構造変化を解析
することにより、ネットワーク構造
と物性との因果関係の解析を行っ
た。 
 一方、機械学習においては、SCF 計算により得られる相分離構造、データとしては規則格子
点上の各ブロックの体積分率を用いた 3D 畳み込みニューラルネットワーク(3D-CNN)、および
鎖長、ブロック分率、非対称度などの高分子構造を記述子としたニューラルネットワークを持い
て、安定相や応力－ひずみ(S-S)カーブとの回帰を行った。さらに高分子構造と S-S カーブの回
帰を行った学習セットを用いて、ベイズ最適化によりターゲットとする S-S カーブを再現する
高分子鎖の設計を行った。 
 また、溶融高分子鎖のネットワークが示すからみあいによる粘弾性を予測するために、すでに
提案されている 3 種のスリップスプリングモデルをコンピュータープログラムに実装し、比較
検証を行った。 
 一連のシミュレーションは OCTA システム[5]の SUSHI および COGNAC を用い、機械学習
に関しては TensorFlow[6]を用いている。 
 
４．研究成果 
 本研究で検討を行った以下の 4 項目に関して研究成果を述べる。 
 
(1) 階層的シミュレーションによる BCC 球状構造とダブルジャイロイド構造を持つ熱可塑性エ
ラストマー／軟質樹脂の弾性解析[7] 
 図 4 に BCC 球状構造と DG
構造を有するトリ（ジ）ブロッ
クコポリマーのS-Sカーブのブ
リッジ分率依存性を示す。
Mooney-Rivlin 式により解析
を行った結果、BCC球状構造の
場合、ゴム弾性はブリッジ分率
にほぼ比例する結果が得られ
理論による予測を再現した。一
方 DG 構造の場合は、ハードド
メインの形成するネットワー
クの効果で、低ひずみ領域にお
いて大きなエネルギー弾性を示すと同時に、ブリッジ分率の依存性が低いという結果が得られ
た。詳細な解析により、同一ドメインで終結するループ鎖においても、位置が離れている場合、
応力発現に寄与することが明らかになった。 
 また、BCC 球状構造と DG 構造において、伸長方向の異方性を検討した結果、DG 構造にお
いては実験事実[8]と一部異なる結果が得られ、世の中で広く用いられているビーズ－スプリン
グモデルの高分子ガラスに適用する際の課題を明らかにした。 
 
(2) 深層学習によるブロックコポリマーミクロ相分離準安定構造からの相図予測[9] 
 SCF 計算によりブロックコポリマーのミクロ相分離構造を求める際、自由エネルギー極小化
の過程で準安定状態に陥ることが多く、正確な相図を描くためには初期状態の設定、高精度の自
由エネルギー極小化など多くの労力を要する。そこで 3D-CNN を用いてラフな SCF 計算から
得られる準安定構造と本来の安定相との回帰を行い、各種ブロックコポリマーの安定相を効率

図 3 階層的シミュレーションによる弾性挙動解析 

図 4 BCC 球状構造（左）とダブルジャイロイド構造（右）を有

するブロックコポリマーの S-S カーブ。 



的に予測することを試みた。図 5 に
AB ジブロックと AB2スター型高分
子鎖において学習した 3D-CNN に
より予測した安定相と、正しい相図
の比較を示す。この結果予測した安
定相はおおむね精緻な SCF 計算に
より得られた相図を再現すること
が示され、相図予測の効率化が期待
される。 
 
 
 
 
(3) 階層的シミュレーションと機械学習の連携による熱可塑性エラストマー／軟質樹脂の物性
予測と逆設計 
 図 3 に示すような階層的シミュレー
ションにより、エラストマーモデルの S-
S カーブを予測することが可能である
が、材料設計のための多くのサンプルを
用いたスクリーニングを実施するため
には、多大な計算リソースを必要とす
る。そこで一定数のシミュレーションよ
り得られた結果を学習することにより、
新たな高分子構造、あるいはミクロ相分
離構造を与えた場合の S-S カーブを予
測する機械学習の検討を行った。図 6 に
その概要を示すが、回帰に加えてターゲ
ットとする S-S カーブを再現する高分
子鎖の逆予測に関しても検討を進めた。 
 
(3)-1 高分子鎖構造からの S-S カーブ予測[10] 
 高分子鎖構造を鎖長、ブロック分率、非
対称度（ジブロック(0.0)⇔対称トリブロ
ック(0.5)との間で変化する値）の 3 パラ
メータで定義し、一定の範囲内でランダ
ムに選択したパラメータに基づいて決定
した高分子鎖構造を用いて、ミクロ相分
離構造をモデリングし、S-S カーブをシ
ミュレーションにより求めた。そして、高
分子構造と S-S カーブの相関をニューラ
ルネットワーク(NN)で学習した。検証に
用いた未学習の高分子鎖の S-S カーブの
シミュレーション結果と、学習済み NN
による予測を図 7 に示す。図に示すよう
に NN により高い精度で S-S が予測でき
ることが示された。 
 さらにこの学習した NN とベイズ最適
化を用いて、任意に与えた S-S カーブを
再現する高分子鎖の逆設計を行った。そ
の結果を図 8 に示す。図には学習に用いたデータ
の中で目標に一番近い S-S カーブ（細線）を示す
が、これに比較して最適化により得らたれ高分子
鎖構造の S-S カーブはターゲットに、より近い結
果が得られていることが分かる。さらに提案され
た高分子鎖構造を用いて階層的シミュレーショ
ンを用い、シミュレーションした結果も、期待す
る S-S カーブを示すことを確認した。この結果よ
り所望の物性を与える高分子鎖構造の逆設計の
道筋を示すことが可能になることが示された。 
 
 
 
 

図 5 予測した安定相と正しい相図の比較。（左）AB ジブロッ

ク、（右）AB2 スター 

図 6 機械学習による熱可塑性エラストマー／軟質樹脂

の特性予測の流れ 

図 7 ニューラルネットワークによるS-Sカーブの予測 
（赤線）シミュレーション、（青線）予測 

図 8 ベイズ最適化により得られた高分子鎖

の S-S カーブ。（点線）ターゲット、（太線）

最適化後、（細線）最適化前 



(3)-2 ミクロ相分離構造からの S-S カーブ予測[11] 
 高分子構造に加えて、ミクロ相分離構造も材料機能に影響を与えることが知られている。すな
わち同じ高分子構造であってもミクロ相分離構造が異なる場合、異なる特性を与える。そのため、
今回の研究においては高分子鎖構造のみではなく、ミクロ相分離構造と S-S カーブの相関に関
しても解析を行った。SCF 計算において、ミクロ相分離構造は規則格子上の各ブロックの体積
分率で表されるため、各点のデータは周囲の空間のデータと密接に関連する。そのようなデータ
を扱うため、図 9 に
示 す よ う な 3D-
CNN を用いたネッ
トワークにより学
習を行った。高分子
鎖構造は ABA 対称
トリブロックに限
定し、同一の高分子
鎖より 20 種の異な
るミクロ相分離構
造を作成し、各々よ
り得られた S-Sカー
ブを回帰した結果を図 10 にしめす。こ
の結果よりミクロ相分離構造の違いに
よる S-S カーブも良好に予測できること
が明らかになった。 
 また、(3)-1 の高分子構造と(3)-2 のミ
クロ相分離構造両者を記述子として組
み合わせて学習を行うことにより、さら
に回帰の精度が上がることが期待され
る。検討の結果ブロック分率で学習を行
った学習セットをベースにして、ミクロ
相分離構造を用いて転移学習を行うと
いうような手順が有効であることが明
らかになった[12]。 
 
(4) 各種スリップスプリングモデルの実装と比較検証[13] 
 高分子鎖は溶融状態において、複雑にからみあったネットワーク構造を取り、そのからみあい
の効果により、複雑な粘弾性挙動を示す。からみあいの時空間スケールを粗視化 MD を用いて
検討するには、非常に計算コストがかかるため、高分子材料の成型加工条件の最適化などのため、
スクリーニングを行うことは困難である。そこで、より粗視化を進めてからみあいを明示的に定
義し、高分子鎖の運動を再現するスリップスプリングモデルが提案されている[14]。本研究にお
いてスリップスプリングを実際の材料開発に適用できるように OCTA/COGNAC に、既存の 3
種の計算モデルを実装し、モデル間の比較、検証を行った。この検討により、解析の目的に応じ
たモデルおよびパラメータの選択に指針を示し、高分子鎖のからみあい、ネットワーク構造によ
る材料機能発現機構の解明、材料設計に有用な知見を与えることが出来た。 
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