


Ⅰ　研 究の成果　　(1000字 程度)

(図表も含めて分かりやすく記入のこと)

　高分 子 中における分子の拡散性は、分離膜 を始め ドラッグデ リバ リー システムな ど広範

な応用領域にお いて非常に重要な役割 を果たす物 性である。 このため本研 究では、 高分子

中にお ける分子 拡散性 を予測す るモデル の構築 を目指 して いる。従来 のモデル はミク ロな

概念 を含 まないマクロなモデル であるため に拡散性の 「予測」 は不可能であったが、 本研

究では これ にFigure 1に 示すshell-like free volumeと いうミクロな概念 を導入す る ことで、

予測モデルの構築に成功してきた。本モデルにおいて混合

系の拡散性を求めるのに必要なパラメータは、各単成分系

のパ ラメータのみであり、これ らは粘度 ・粘弾性の実験値

及び半経験的量子化学計算か ら求めることができる。すな

わち本モデルは完全な予測モデルである。但 し、本モ

デルの適用は高分子－溶媒分子、高分子－気体分子の

2成 分系にのみ留まっていた。

　 高分子 を含む3成 分系以上の系にモデルを拡張す

ることは、高分子溶液 中の溶質分子拡散 といったよ

り複雑な系にお ける挙 動を予測す る際には必要不可

欠なプ ロセスで あると考 えられる。そ こで本研究 に

おいて はshell-like free volumeの 概念を多成分 系へ と

拡張 し(Fig.1)、 このモデルを用 いて高分子－溶媒1

－溶媒2の3成 分系にお ける溶媒1及 び溶媒2の 自

己拡散係数の予測 を行 った。 この結果、Figure 2に

示す とお り非常に良好な予測結果を得た。

　 この3成 分系 は2つ 目の溶媒 を溶質 と見 立てる

ことで、高分子 －溶媒 －溶質の系、すなわち高分子

溶液中の溶質 の拡散モデルと見做す こともできる。

そ こで本研究では、溶質 として溶媒分子よ りも若干

大きな1,3,5-triisopropylbenzene(TIPB)・1,3-dimethyl

adamantane(DMA)・hexafluorobenzene(HFB)を 溶質 と

した と きの 溶 質 拡散 性 の予 測 を試 み た。 結 果 は

Figure 3に 示す とお り、 これ も良好な予測結果を得

た。以上の結果よ り、高分子を含む複雑な多成分 系

を扱うモデルとしての本モデルの妥当性を確

認し、モデルの有効性を大幅に高めた。

Figure 1.•@Schematic illustration of shell-like

free volume on multi-component system

Figure 2.•@Correlation between experimental and

predicted self-diffsivity in ternary system

Figure 3.•@ Correlation between experimental and

predicted self-diffusivity of solute in polymer solution






