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研究成果の概要（和文）：ネットワーク科学の手法でエラストマーの構造の不均一性を定量的に評価することで
弾性特性を解析した．空間的な位置とトポロジーから算出される指標によって応力が統一的に記述できることを
明らかにした．これにより，複雑な構造であっても各架橋点が応力に与える影響を定量化することができる．エ
ラストマーを重み付きネットワークで表現し，一軸伸長下での構造変化を解析した結果，架橋点の弾性への寄与
の仕方が架橋反応濃度によって異なることを明らかにした．シミュレーションで作成した高分子ブロック共重合
体のミクロ相分離の準安定構造を解析し，最大連結成分やマルチフラクタル指標が自由エネルギーと強い相関が
あることを明らかにした．

研究成果の概要（英文）：We quantitatively evaluated the structural heterogeneity of elastomers based
 on complex network to describe the elastic properties. It was determined that a unified parameter 
with topological and spatial information universally describes some parameters related to the 
stresses. This approach enables us to uncover the role of individual crosslinking points for the 
stresses, even in complicated structures. By analyzing the weighted network structure of elastomers,
 we found that how the centrality of each node changes during elongation was significantly affected 
by the concentration under which crosslinking reaction was carried out. We attempted to quantify the
 shape of various metastable morphologies of microphase separation in block copolymers that can be 
observed in a computer simulation. We showed that the size of the largest connected component and 
the indicators relating to the multifractal analysis were strongly correlated with the free energy 
of the metastable structures.

研究分野：ビッグデータ解析

キーワード： 高分子ブロック共重合体　相分離構造　エラストマー　中心性　架橋　マルチフラクタル　複雑ネット
ワーク　化合物空間

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
複雑ネットワーク科学を応用してエラストマーの架橋点の空間上の位置とネットワーク上の位置の両方を考慮し
た新たな中心性指標を開発したことで，応力の統一的記述が可能になり，架橋点の応力への寄与や応力が集中す
る分子鎖の推定を実現した．ミクロ相分離の複雑な構造をマルチフラクタルで特徴づける手法を開発し，特異性
指数や一般化次元などのマルチフラクタル指標が力学物性や自由エネルギーに関係していることを見出した．ミ
クロ相分離の構造情報のみから応力特性や自由エネルギーをある程度予測することが可能となり，計算コストの
高いブロックコポリマーのシミュレーションにおけるパラメータ探索の効率化につながった．

※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
　複雑ネットワーク科学の分野において，社会・経済・生命などに実在する複雑なネットワーク
が持つ非自明なトポロジカル構造の理解が進みつつある．データ科学の分野では，現実世界で観
測される大量データに基づいて現象を理解する研究が進展している．本研究では，物性・機能の
機能において本質的なのは物質・材料が持つ複雑な階層ネットワーク構造であるという視点に立
ち，ネットワーク解析の手法を応用・発展させて物質・材料系に適用する．複雑ネットワーク科
学とデータ科学の手法に基づいて物質・材料の構造と機能の相関を解明する．

２．研究の目的
（１）弾性をもった高分子であるエラストマーは分子スケールではネットワーク構造を有し，そ
のトポロジカルな性質が物性に影響を与えていると考えられる．しかし，既存のモデルでは分岐
数と架橋密度のみで応力が決まるとされており，ポリマー鎖の繋がりの影響を加味してゴム弾性
を記述することはできていない．本研究では，複雑ネットワーク科学の手法を用いてネットワー
クポリマーの構造物性を解析する．
（２）高分子ブロック共重合体は，モノマー間の相互作用の大きさや平均体積分率によってラメ
ラやジャイロイドなど様々な形状のミクロ相分離構造をとる．ほぼ同じような条件で生成したと
しても初期値のゆらぎに依存して異なる不均一な形状をもった準安定構造が得られる．これらの
構造の違いが物性に影響を与えていると考えられるが，ミクロ相分離の複雑な構造を単純な方法
で定量化するのは困難なため，どのような構造の特徴がどのように物性に寄与しているかについ
ては分かっていない．本研究では，これらの準安定構造の差異を捉えるための構造の定量化手法
を開発する．
（３）結晶性高分子は分子鎖が折りたたまれた階層的な結晶構造を有するが各階層の結晶構造，
生成条件，物性の間の関係は明らかになっていない．結晶性高分子のＸ線散乱回折データでは機
械学習を適用できる体系的なデータが少なく，情報科学の手法を用いた特徴量解析はほとんど行
われてこなかった．本研究では，結晶性高分子の体系的なデータを入手して機械学習を用いた解
析を行う．

３．研究の方法
（１）分子動力学シミュレーションを用いて様々な濃度で架橋高分子を調製し，計算機上で架橋
高分子のネットワークを生成して一軸伸長を行い，力学物性を調べる．架橋高分子の架橋点を
ノード，高分子鎖をリンクとしてネットワークを表現し，ネットワーク指標を用いて分析する．
エラストマーを重み付きネットワークにより表現し，伸長にともなうネットワーク構造の変化の
特徴を複雑ネットワーク科学の観点から解析する．架橋高分子の物性は高分子鎖の繋がりに大き
く依存すると考えられる．ネットワークから仮想的にリンクをある確率でランダムに除去して
いった際のネットワーク構造全体の変化をシミュレーションし，最大連結成分の大きさを観測す
ることでパーコレーションの考え方を応用してネットワークポリマーの脆弱性・頑強性を定量的
に解析する．架橋高分子のエントロピー弾性における力学物性は架橋点間の距離にも依存してい
ると考えられるが，ネットワーク指標は基本的にネットワーク構造のみから算出されるため，分
子の実空間上の位置や分子間距離の情報を考慮できない．そこで，人工的な方法で架橋させた



ネットワークポリマーを生成することで，架橋点間距離とネットワーク指標の両方がネットワー
クポリマーの力学物性にどのような影響を与えているかも調べる．まず，架橋点をランダムな位
置に配置し，架橋点同士をランダムにつなげることで人工的なネットワーク構造を有するネット
ワークポリマーを作成する．そして，距離の条件を入れてリンクの張り替えを行うことで人工的
なネットワークを構築して解析を行う．
（２）粗視化分子動力学シミュレーションで作成した高分子ブロック共重合体のミクロ相分離構
造を解析する．相関次元積分やマルチフラクタル解析などの情報科学的手法を用いて，生成され
た分子鎖の位置座標，セグメント種の濃度分布などのデータを解析する．視覚的にも定量化しや
すい結晶構造だけでなく，相分離で形成される複雑なネットワーク構造を定量化する手法を開発
する．そして，ネットワーク構造伸長時の構造・弾性挙動からマクロな力学物性をシミュレー
ションにより観測し，構造と物性の相関関係を調べる．
（３）ポリ乳酸を様々な条件によって成形し結晶格子，ラメラ結晶に対応する構造を広角Ｘ線回
折と小角Ｘ線散乱で測定した体系的なデータを入手する．物性（生分解性と降伏応力）を目的変
数とし，生成条件や各階層の結晶構造を示すＸ線散乱回折データを説明変数とするランダムフォ
レスト回帰を用いて関係性を調べる．

４．研究成果
（１）ネットワーク指標を用いた分析の結果から，架橋濃度が増大するほどモジュラリティが減
少し，ずり弾性率が増大すること，弾性率の架橋濃度依存性から架橋高分子の力学物性はネット
ワーク構造に依存すること，モジュラリティの弾性率依存性から均一なネットワークほど弾性率
が上昇することが分かった．さらに，同じ架橋濃度でもネットワークの近接中心性の高い架橋点
ほど応力に寄与することを明らかにした．パーコレーションを用いてネットワークポリマーの脆
弱性・頑強性を定量的に評価した結果，低濃度で架橋するほど臨界確率が小さくなる傾向があり
早い段階でのネットワークの消失が見られること，ポリマーのアーム数が多くなるほど臨界確率
が大きくなることを明らかにした．応力ー歪曲線の架橋濃度依存性の結果との比較により，臨界
確率が高いほど高い応力を示すことも分かった．ネットワーク上のパーコレーション解析と伸長
破壊による物質・材料の脆弱性・頑強性の関係性が示された．重み付きネットワーク表現を用い
てエラストマーの力学物性を解析した結果，ネットワークの中心にいる架橋点ほど，かつ，初期
の架橋点間距離が大きい架橋点ほど応力に対して寄与すること，距離を考慮した新たな近接中心
性の指標を導入することで架橋点間距離と架橋点のゆらぎの両方を統一的に記述できることを明
らかにした．これにより，伸びきり鎖による応力集中の記述も可能になった．さらに，伸長下で
の重み付きネットワーク構造の変化を解析した結果，架橋点のゴム弾性への寄与の仕方が架橋反
応濃度によって異なることも明らかにした（図１）．
（２）多様で複雑なミクロ相分離構造に対してマルチフラクタル解析を行い一般化次元と特異性
の強さを算出した．また，様々な体積分率の閾値により定義した分離ドメインの連結成分サイズ
を反映させた指標を考案した．解析の結果，これらの指標が自由エネルギーと相関することを発
見し（図２），さらに一般化次元と特異性の強さは力学物性にも関係することが分かった．ミク
ロ相分離の構造情報のみから応力特性や自由エネルギーをある程度予測することが可能となり，
計算コストの高いブロック共重合体のシミュレーションにおいてパラメータ探索の効率化にもつ
ながった．高分子化学でみられる複雑な構造をマルチフラクタル幾何学を用いて解析したことで
はじめて得られた知見であり，構造の特徴を捉え物性を予測する指標の開発につながり，他の物



質材料系への適用も期待できる．また，ミクロ相分離の構造データから応力ひずみ挙動を３次元
畳み込みニューラルネットワークで予測する課題において，先行研究より高性能な手法も開発し
た．
（３）ランダムフォレストを用いてそれぞれの物性に対する結晶構造や成形条件の影響を解析し
た結果，トレードオフの関係にある生分解性と降伏応力にはそれぞれ異なる階層の結晶構造が影
響を与えていることが示唆された（図３）．成形条件のみの解析では結晶化温度が最も重要な説
明変数であったが，成形条件やＸ線散乱回折データ等さまざまな特徴量を同時に説明変数として
ランダムフォレスト回帰を行うことにより，結晶化温度よりも物性に関与する結晶構造を抽出す
ることができた．この結果は，複雑な結晶性高分子の物性予測にランダムフォレストを用いるこ
とで，重要な成形条件や結晶構造を探索することが可能であることを示しており，情報科学の手
法を現実の結晶性高分子の実験データに適用することの有効性を提示することができた．

図 1 ．一軸伸長下（伸長比）での各頂点の修正中
心性指標の変化．

図 2 ．体積分率別にみた指標と自由エネル
ギーの相関．

図 3 ．各階層の結晶構造を示す X 線散乱回折データ（ SAXS, WAXD ）．
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