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研究成果の概要（和文）：「界面分割現象、および空間分割現象の発見」：In vitro乾燥実験として、高粘性の
多糖水溶液を制限空間から乾燥させると、１つの空間を複数の空間に分けるように法則性を持って多糖が析出す
る。特に、マイクロメータースケールの自己集合構造を形成する多糖に対して、本現象が容易に起こることを実
証した。さらに、理論界面曲線によって界面分割の有効性を示した。
「一軸配向構造と層構造を持つ３次元的組織化膜の形成技術」：乾燥時、固気液界面の接触線にそって高分子が
配向して膜形成することが分かった。多糖水溶液を乾燥するだけで高分子が３次元的に方向制御されることは極
めて驚異的である。

研究成果の概要（英文）：“Discoveries of interface splitting phenomenon and space partitioning 
phenomenon”: When a highly viscous polysaccharide aqueous solution is dried from a restricted 
space, the polymer during the deposition has a rule such that one space is partitioned into multiple
 spaces. In particular, it has been demonstrated that this phenomenon readily occurs for 
polysaccharides that form micrometer scale self-assembled structures. Furthermore, the theoretical 
interface curve showed the effectiveness of the interface splitting.
"Preparation of technique for a three-dimensionally organized membrane with uniaxially orientated 
structure and layered structure": It was found that, during drying, the polymer form membrane with 
orientation along to the contact line of three-phase. It is extremely surprising that the polymer is
 three-dimensionally oriented only by drying an aqueous polysaccharide solution.

研究分野： 高分子・繊維材料

キーワード： 自己組織化　配向　多糖　乾燥　パターン　界面　ソフトマター
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研究成果の学術的意義や社会的意義
これらの成果をもとに、高分子物理・非線形非平衡科学・界面科学・コロイド科学・幾何学からアプローチした
ソフトマテリアルの設計手法に大きな波及効果が期待される。今後、多糖各種や高分子へ適用して重要な物理化
学条件を明らかにすることで、普遍的な物理現象として扱える。特に、cmスケールに至るDRYでWETな材料の設計
技術として高秩序な配向膜を作製し、生体適合性と環境適応性を合わせ持った材料が期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
自然界の生命にとって乾燥は常に対面する現象である。実際、植物の細胞壁や細胞質を構成す
る高分子多糖はウエットな空間を保つ重要な役割を果たしている。さらにマクロな視点に立つ
と、自然環境下では巻貝の螺旋や葉序など、時空間的なパターンに多く観られる。一方、マク
ロパターンの基礎研究について歴史的には、Liesegang pattern (1896), Turing pattern (1952), 
Belousov-Zhabotinsky reaction (1970), Fingering pattern (1992)など、その散逸構造は実にシンプル
な数式で表現される。本研究では、光合成産物の多糖水溶液が乾燥時に形成するマクロパター
ンとその幾何学的秩序について提案する。 
 
２．研究の目的 
生体高分子が自己組織的にマクロな構造を形成するプロセスは、生体組織の理解のみならず機
能性材料の設計に重要である。しかし、cm オーダーまでスケールが大きくなると物理化学的因
子の理解は依然困難のままである。これに対し本研究では、「高分子多糖水溶液が制限された空
間から乾燥させた際、高分子ドメインの自己配向と自己集積を経て高分子膜を複数形成する」
ユニークな現象を見出したことをきっかけに、下記項目１−３の目的を設定するに至った。こ
れらを解明し、界面不安定性により誘起される新たな散逸構造の提唱を大目標とする。 
（１）剛直高分子多糖の乾燥過程における界面配向化と析出メカニズムを解明する。 
（２）「一軸配向高分子膜」の作製とその形成メカニズムを解明する。 
（３）空間分割パターンの幾何学的法則を解明する。 
 
３．研究の方法 
「界面移動に伴った高分子ドメインの配向→垂直膜形成」のダイナミクスを明らかにするとと
もに、３次元的な気液界面の曲線から空間分割の理論式を導出する。特に、高分子水溶液を乾
燥する際の蒸発による界面移動速度「時間因子」と空間幾何学性「空間因子」に着目する。 
（１）気液界面・固気液界面・固相における高分子配向制御 
（２）界面移動による高分子ドメインのダイナミクスの解明・垂直膜の一軸配向性の解明 
（３）空間分割について確率論的実証・理論式の導出 
 
４．研究成果 
（１）「界面分割現象、および空間分割現象の発見」 
In vitro 乾燥実験として、高い粘性多糖の水溶液を２枚の基板に挟まれた間隙の制限空間から乾
燥させると、１つの空間を複数の空間に分けるように多糖が析出する（左図）。初期状態として、
mm スケールの間隙をもつ上面開放型セルに多糖の水溶液を満たし、セルの幅を様々に変えた
容器を用い乾燥実験を行った。温度一定下、容器の幅が 7 mm 程度であると、２枚のガラス板
を橋掛けするような析出膜は形成されず、底に析出するだけであった。これに対して、容器の
幅を 15 mm に広げると、２枚のガラス板を橋掛けする析出膜が形成された。高分子の大きさか
らすれば、1 mm の間隙は著しく大きいにもかかわらず、橋掛けして膜形成することは驚異に
値する。これは多糖がすでに µm スケールの自己集合構造を形成していることが関係する。さ
らに容器の幅を広げると垂直に析出する膜の数は増え、３次元的な空間が複数に分けられた。
幅が 100 mm の場合でもこの現象は確認され、多糖が乾燥時に自らパーティションとなる析出
膜を形成し、センチメートル空間を認識することを示唆している。 
（２）「一軸配向構造と層構造を持つ３次元的組織化膜の作製技術」 
さらに、析出した膜を偏光顕微鏡や各種顕微鏡で観察すると、２枚の基板を結ぶ方向に、高分
子が整然と揃っていることが分かった。多糖の水溶液を乾燥するだけで高分子が３次元的に方
向制御されることは極めて驚異的である。この析出膜に架橋構造を導入したあと水に再び戻す
と、遮光用ブラインドのように一方向に大きく伸び、一軸膨潤するゲルが作製された。 
（３）「空間分割に関する確率論的実
証と理論式の構築」 
この現象はセンチメートルスケール
であるため、様々な物理的因子が働く。
そこで実験結果を確率論的に検証し、
セルの幾何学性、高分子の初期濃度、
および温度が主要因子であることを
実証した。さらに、この現象が様々な
高分子や粘性液体で見られると予測
し、普遍化することを念頭に置いた。
ここで、界面分割に伴った理論界面曲
線を概算し、特異的な空間位置で一つ
の界面が複数に分割する事象につい
て記述した。 
 
 

 

図. 偏光観察画像. 制限空間からの乾燥下、水の蒸発
に伴って多糖が特異的に析出する様子. 
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