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第1章 NAPLESとは何か

NAPLESは New Algorism for Polymeric Liquids Entangled and Strained（からみあい，ひずみを与えら

れた高分子液体のための新しい計算手法）の略称で，増渕雄一がナポリ大学のGiuseppe Marrucci教授らと共

同で開発を進めている高分子ダイナミクスとレオロジーを予測するためのシミュレーターである [1–5]．高分

子個々の運動を計算する分子シミュレーションと呼ばれるシミュレーターに属するが，通常の分子シミュレー

ションでは計算不可能な，高分子の長時間にわたる緩和現象を計算することができる点が大きな特徴である．

分子シミュレーションであるから，ミクロな分子の構造を与え，その構造をもつ分子の運動を計算させ，計

算結果からマクロな物性値を予測するのが想定される利用法である．1 より具体的に想定される利用法として

以下が考えられている．

想定される用途� �
• 高分子のからみあった運動を可視化．

• 高分子の分子量，分子量分布，分岐構造を変えたときのレオロジーへの影響を知る．

• せん断，一軸，二軸，平面伸長変形が分子運動に与える影響を知る．

• 高分子ブレンドや共重合体系のレオロジーを調べる．

• からみあった高分子ブレンドや共重合体系の構造形成を観察する．

• ...� �
理論的背景についての詳細は 6章をご覧いただきたい．

1マクロな物性値から，それを発現するためのミクロな構造を求めることは，いわゆる逆問題であり，直接の機能としては備えていない．
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第2章 インストールと実行方法

2.1 インストール

2.1.1 OCTA版NAPLESについて

OCTA版NAPLESには，Windows版とX86-Linux版の実行モジュールと解析ツール群が含まれている．実

行モジュールについては，ソースコードは現時点では公開していない．Linuxについては，RedHat，Fedora

Core系のディストリビューションでの使用を推奨する．もし問題があればご一報いただきたい．

2.1.2 インストール方法

UDF形式の Inputファイルを用いる場合には，OCTAがインストールされている必要がある．インストー

ラを実行することで，以下のファイルが OCTAのインストールディレクトリにコピーされる．インストーラ

を用いない場合，パスが通ったディレクトリに以下のファイルを置く．

なお，解析ツールの一部はOCTAの PASTAエンジンに含まれるフリーウエア (山形大学滝本淳一先生作成）

を含む．すでに PASTAがインストールされている場合，これらのモジュールは新たにインストールする必要

はない．

1. gt2gw(.exe)：線形緩和弾性率を G’G”曲線に変換（OCTA-PASTAのものと同等）

2. gt2et(.exe)：線形緩和弾性率を線形せん断応力成長曲線に変換（OCTA-PASTAのものと同等）

3. smooth(.exe)：出力結果をログスケールでスムージング（OCTA-PASTAのものと同等）

4. gwsmooth(.exe)：gt2gw.exeで得られた G’G”曲線をスムージング

5. corr(.exe)：数列の自己相関関数を作成

6. getgval(.exe)：ダイナミックせん断モードの結果ファイルから G’G”を計算．

7. naplesOCTA(.exe)：NAPLES実行モジュール．

8. naplesgwOCTA(.exe)：naplesOCTAをダイナミックせん断モードで連続実行．周波数応答を計算．

9. naplesOCTA.sh(Windows版では.bat)：Input UDFファイルを用いて naplesOCTA(.exe)を起動．

10. naplesgwOCTA.sh(Windows版では.bat)：Input UDFファイルを用いて naplesgwOCTA(.exe)を起動．

11. naples input converter(.exe)：Input UDF から，NaplesOCTA が必要とする Input データ形式へ変換

する．

12. naples.udf：UDF形式の Inputファイルを用いるための定義ファイル．

13. 計算結果の解析用アクションファイル（応力解析・実単位への変換・プロット機能）
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2.2 NAPLESによるレオロジー計算の流れ

naplesOCTA(.exe)がレオロジー計算エンジンである．それを用いてレオロジー計算をする手順の概要をこ

こに説明する．

なお，OCTA版では InputとしてUDF形式のファイルを用いることも可能である．その場合，naplesOCTA.sh(Windows

版では.bat)を実行することで UDF形式の Inputファイルが NAPLESオリジナルの Inputファイルに変換さ

れて，naplesOCTA(.exe)が自動的に起動される．UDF形式の Inputファイルの書式については 4章参照．

レオロジーを計算する際のあらまし� �
1. 入力パラメーターファイルを作成する．上述のように，OCTA版では UDF形式の入力ファイルを

用いることも可能である．（以下の流れに従う．ファイル作成の詳細は 4章参照.）

(a) 計算する分子の形状（直鎖，分岐，それらの混合など）を決める． （4.3.5参照）

(b) 計算したい分子の分子量を決定し，NAPLESでの分子量 Z 値に変換する．（4.5参照）

(c) 計算する分子の最長緩和時間のメドをつけて，計算時間 (quit dynamics count値）と平衡化時

間 (pre reptation step値) を決める．（3.8.1節参照）

(d) 変形の様式とひずみ量を決める．（4.6節参照）

2. naplesOCTA(.exe)を起動する.（2.2.1節参照）

3. 計算の途中経過をmovelog.nplsファイルおよび prmcheck.nplsファイルの内容により確認する．(5

節参照）

4. 入力ファイルに書き込むフラグにより，measure.nplsファイル等に各種の結果が出力される．

5. 計算が終了すると，movelog.nplsファイルには”ENDS”というメッセージが出力される．

6. 結果を解析する．（3章参照）� �
なお架橋された系の場合は，手順が少々異なるので，別途 4.4節も参照のこと．

2.2.1 naplesOCTA(.exe)の起動

ここでは Inputとして UDF形式ではなく，NAPLESオリジナルのファイル形式を用いる場合について説

明する．まず，UNIXであればターミナル，Windowsであれば cygwinまたは DOSプロンプトを起動する．

（cygwinをインストールした場合にはデスクトップにショートカットがある．）コマンドを入力できる状態に

なったら（MS-DOSのウィンドウまたは cygwinのウィンドウが開いたら），naplesOCTA.exeを起動する際

の条件がかかれた入力パラメーターファイルがあるディレクトリで naplesOCTA.exeを起動する．

naplesOCTA(.exe)の起動� �
>naplesOCTA(.exe) [入力パラメーターファイル名]� �

このとき，入力パラメーターファイルが指定されないと，カレントフォルダにある input.nplsの条件で起動す

る．もし input.nplsファイルも無いときは，プログラムに組み込まれた初期条件（Z=10, C=10, cellsize=6, 流

動なし）で起動する．

正常に起動しているかどうかを確認するには，NAPLESを起動したフォルダにmovelog.nplsおよび，prm-

check.nplsという２つのファイルが生成されるはずなので，これをノートパッドなどのテキストエディタで見
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る．cygwinではコマンドラインでチェックできる．その例を示す．

起動時の読み込みファイルをチェック（cygwinおよび UNIXの場合）� �
>cat movelog.npls 　　　　　　「movelog.nplsの中身を表示」

-------------------------

naplesOCTA(.exe) is started (NAPLESrev ) with parameters in input.npls Thu Mar 17 18:32:40 2005

Initialization started. Thu Mar 17 18:32:40 2005

Main calculation started. 0 Thu Mar 17 18:32:46 2005

EQUILIBRIUM_CALC Thu Mar 17 18:32:46 2005� �
この例では，input.nplsが入力パラメーターファイルとして選ばれたことが示されている（２行目）．ファイ

ルの中身については 5節を参照．

計算の途中経過を見るには，応力が計算されて出力されるファイルであるmeasure.nplsの下端部を見るとよ

い．cygwinや Linuxでmeasure.nplsファイルの下端を見るには，以下のように入力する．

途中経過のチェック例（cygwinおよび UNIXの場合）� �
>tail measure.npls　　　　　「measure.nplsの終端部を表示」

0 0.00e+00 5.519445e-01 1.430961e+00 1.137091e+00 1.193193e+00

1 0.00e+00 1.126641e-01 1.273881e+00 1.186699e+00 1.205338e+00

2 0.00e+00 8.506818e-02 1.227362e+00 1.163581e+00 1.177303e+00

3 0.00e+00 4.590036e-02 1.193680e+00 1.152211e+00 1.175619e+00

4 0.00e+00 3.322798e-02 1.158326e+00 1.172665e+00 1.141329e+00� �
出力されたデータのうち，左端が経過した時間ステップである．なお，ここでの時間ステップは NAPLES単

位時間になっている．実時間との対比については 3.8.1節を参照のこと．

2.2.2 naplesOCTA(.exe)の停止

計算を途中で停止するには，大きく分けて二つの方法がある．現在の計算状態を残し，後から計算を再開し

たい場合には，以下で説明する正常終了の手続きを行う．計算を再開する必要がない場合には，Windowsのタ

スクマネージャーを使うか，cygwinや Linuxでは killコマンドを使う．

正常終了の方法

naplesOCTA(.exe)が実行されているディレクトリ（measure.nplsファイルなどが出力されているディレク

トリ）で，ctrl.nplsファイルの内容を書き換える．NAPLESが実行しているとき，ctrl.nplsファイルの中身は

以下のようになっているはずである．

naplesOCTA(.exe)実行時の ctrl.nplsの内容� �
RUN� �

これを，以下のように書き換える．

naplesOCTA(.exe)を停止させるための ctrl.nplsの変更� �
STOP　（または　 KILL）� �

ctrl.nplsファイルを書き換えて保存する．NAPLESは一定の時間間隔で ctrl.nplsを読んでいるので，しばら

くすると形態保存ファイルである finalconf.nplsを計算終了時の内容に書き換えて停止する．停止した計算を

再開するには，2.2.3節を参照のこと．
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2.2.3 レオロジー計算エンジンの再開

いったん停止させた（あるいは何らかの理由で停止した）NAPLESを停止時点から再開するには，再開用

ファイル finalconf.nplsを利用する．このファイルは停止直前 1 のシステム全体の情報を記録してあるもので，

これがないと再開できない．通常は NAPLESを起動したフォルダに作成されているはずである．また再開時

には入力パラメーターファイルの記述を誤るなどすると，finalconf.nplsファイルが書き変わってしまい，計算

を再開できなくなるので，再開前に必ずオリジナルの finalconf.nplsファイルのコピーを保存することをお奨

めする．

次に，計算に用いる入力パラメーターファイルに，以下の記述を付け加える．

計算を再開させるためのパラメータ記述� �
calculation_mode=restart� �

この記述がある場合にはNAPLESは必ず finalconf.nplsを探しに行くので，NAPLES実行ファイルと同じフォ

ルダに finalconf.nplsファイルがないとエラーメッセージをmovelog.nplsファイルに出力して実行を停止する．

また，再開する際には，calculation mode以外の記述は，計算停止前に用いていた入力パラメーターファイル

と全く同じである必要がある．（seed値は違っていてもよい．）finalconf.nplsと書き換えた入力パラメーターファ

イルが naplesOCTA(.exe) と同じフォルダにあることを確認したら，2.2.1の方法に従って NAPLESをコマン

ドラインで起動すればよい．

例えば，Dドライブの Dataフォルダで，linear.nplsを入力パラメーターファイルとして計算をおこなった

とする．まず cygwinでフォルダの中身を確認すると，以下のようになるはずである．

計算をおこなったフォルダの中身をチェック（cygwinないし UNIXの場合）� �
>cd d:/Data 　　　　　「データフォルダに移動」

>ls　　　　　　　　　「カレントフォルダの中身を表示」

finalconf.npls linear.npls measure.npls movelog.npls prmcheck.npls ctrl.npls� �
finalconf.nplsがあること，および入力パラメーターファイルがあることを確認する．次にノートパッドや viエ

ディタを用いて linear.nplsファイル中に calculation mode=restart を書き加えておく．最後に計算を再開する

には，以下のように入力する．

計算再開時の例（cygwinないし UNIXの場合）� �
>cd d:/Data 　　　　　「データフォルダに移動」

>cp finalconf.npls finalconf.npls.org　　「オリジナルファイルを退避」

>cat linear.npls | grep calculation_mode　　「計算再開モード確認」

calculation_mode=restart　　　　　「もしこの出力がなければエディタで付け加える」

>d:/NAPLES/naplesOCTA(.exe) linear.npls &　　「計算を再開」� �
上記の例では，まず finalconf.nplsファイルのコピーを finalconf.npls.orgとして保存している．また，naple-

sOCTA(.exe)は，Dドライブの NAPLESフォルダにインストールしてあるものとしている．

停止時点から再開しているかどうかを確かめるには，ノートパッドなどで movelog.npls ファイルを開く．

cygwinでは cat movelog.nplsと入力すればよい．再開している場合には，以下の記述がある．

正常に計算再開した場合のmovelog.nplsへの記述� �
Calculation is restarted from 1000 Thu Oct 17 21:42:47 2002

RESTART with a saved configuration file. 1000 Thu Oct 17 21:42:47 2002� �
これがない場合には再開されていないので上の手順を確認する．なお，再起動時の入力ファイルは計算停止時

1強制終了した場合には停止時よりかなり前の状態が保存されていることがある．デフォルトでは 100 ステップ毎に自動記録されてい
る．
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のものと同じであることが前提であるが，流動や変形の様子を変えることは可能である．例えば平衡状態の計

算により生成された finalconf.nplsファイルを用いて，せん断流動下での計算を開始することはできる．流動条

件，変形条件の記述法は 4.6節を参照のこと．

応用例：計算再開後にステップ変形を与える� �
calculation mode=restartをキーとして与えた場合，ステップ変形を記述した入力ファイルに応答しない．

（変形が加えられた後に緩和させている状態を仮定して計算が再開されるため．）もし再開後に変形を加え

たい場合には，以下のように記述する．

calculation_mode=deform

これにより時刻はゼロにリセットされる．なお，定常流の計算ではどちらも本質的な違いはないが，deform

を指定すると時刻がゼロにリセットされる．� �
2.3 UDFを用いた実行

例えば，NAPLESがDドライブの直下にインストールされている場合，以下のようにする．naplesOCTA.bat

（Linux版では.sh）を実行すると，パラメータで指定された UDF形式の Inputファイルを NAPLESオリジ

ナルの Inputファイルに変換した後に naplesOCTA(.exe)を実行する．naples input converter(.exe)，naple-

sOCTA(.exe)へのパスが通っている必要がある．また，すでに OCTAがインストールされており，パスなど

の諸設定が終了している必要がある．

UDFファイルを Inputにした場合の実行方法� �
>cd d:/NAPLES 　　　　　「NAPLESフォルダに移動」

>naplesOCTA.bat(Linux版では.sh) [入力 UDFファイル名]� �
Gourmetから EngineRunパネルを用いて実行する場合の設定例� �

Server: localhost

Engine: C:\OCTA2006Rev1\PF_ENGINE_2006\bin\win32\naplesOCTA.bat

Working Dir: C:\OCTA2006Rev1\PF_ENGINE_2006\Naples_for_OCTA\sample_input_udf\output

Params:

Input UDF: C:\OCTA2006Rev1\PF_ENGINE_2006\Naples_for_OCTA\sample_input_udf

\sample_input.udf

以下、指定なし

※入力 UDFおよび出力ファイル群は、Working Dirで指定したディレクトリに書き込まれる。� �
2.4 解析用コマンドリファレンス

ここでは計算結果に対する解析を行うためのファイル群について説明を行う．2入力ファイルにUDFを用い

る場合には，これらの機能は UDFのアクション機能を用いて実行することが出来る．解析アクションの具体

的な内容は、第３章を参照していただきたい。

2ここで解説する解析ツールの重要ないくつかは，名古屋大学土井プロジェクトで開発されたプログラムパッケージ OCTA [13] から
転載している．OCTA および開発者の山形大学滝本淳一先生に感謝いたします．
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2.4.1 gt2et(.exe)

線形緩和弾性率 G(t)から linear stress growth function η+(t)を計算する．

η+(t) =

∫ t

0

G(t′)dt′ (2.1)

コマンドラインでの使用方法は以下の通り．

gt2et.exeの使い方� �
gt2et.exe [-s dt] < [入力ファイル] > [出力ファイル]� �

ここで dtには時間刻み幅を指定する．デフォルトは 1.0である．入力ファイルの書式は

gt2et.exeのための入力ファイル書式� �
G(0)

G(dt)

G(2dt)

. . .� �
である．ここでG(t)は線形緩和弾性率を示す．一方，出力ファイルは各行に時刻とその時刻における η+(t)が

タブ区切りで出力される．なおこのコマンドは OCTA-PASTAからの転載である．

2.4.2 gt2gw(.exe)

線形緩和弾性率 G(t)から，動粘度 η∗(ω)または複素弾性率 G∗(ω)を計算する．

η∗(ω) =

∫ ∞

0

G(t) exp(iωt)dt (2.2)

G∗(ω) = iω

∫ ∞

0

G(t) exp(iωt)dt (2.3)

コマンドラインでの使用法は以下の通り．

gt2gw.exeの使い方� �
gt2gw.exe [-n m] [-s dt] [-e] < [入力ファイル] > [出力ファイル]� �

ここで引数mはフーリエ変換に用いるデータ数N = 2mを示している．mのデフォルトは 16であり，実際に

入力されるデータ数がM であるとき N = 2m > M であるように選ぶ必要がある．また N > 4M であること

が望ましい．この値のために，入力されるデータ点数が多いとエラーとなることがある．そのときには -n 22

などとしてm値を増やして計算する必要がある．引数 dtは入力パラメーターファイルにおける時間刻みであ

り，デフォルトは 1.0である．-eオプションが指定されていると，粘度を算出する．デフォルトでは（このオ

プションを指定しなければ）弾性率が算出される．入力ファイルの書式は gt2etの時と同じで，

gt2gw.exeのための入力ファイル書式� �
G(0)

G(dt)

G(2dt)

. . .� �
出力は，dω = 2π(Ndt)の刻み幅で周波数と粘度や弾性率を出力する．G∗(ω)の場合の出力は以下のようにな
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る．

gt2gw.exeの出力ファイル書式（G’G”の場合）� �
0 G′(0) G”(0)

dω G′(dω) G”(dω)

2dω G′(2dω) G”(2dω)

3dω G′(3dω) G”(3dω)

. . . . . . . . .

N/2dω G′(N/2dω) G”(N/2dω)� �
なおこのコマンドは OCTA-PASTAからの転載である．

2.4.3 smooth(.exe)

対数プロットでのG(t)，η+(t)，G∗(ω)等を Savitzky-Golay法を用いてスムージングする．使用方法は以下

である．

smooth.exeの使い方� �
smooth.exe [-n ndiv] [-r r] [-x nmax] [-s skip] -2 [入力ファイル] > [出力ファイル]� �

ここで ndivは，ログスケールでの１桁に何点出力するかを示している．デフォルトは２０である．rは１つ前

のデータ出力点までの何倍の範囲を smoothingに用いるかを指定する．デフォルトは 2.0．nmaxはデータ出

力点の左右の何点のデータを用いるかを指定する．デフォルトは 1000．skipはスムージングせずにそのまま出

力する，出力当初のデータ点の数である．-2を引数として指定すると２次の SGスムージングを行う．

smooth.exeの入力ファイル書式は以下でなければならない．

smooth.exeの入力ファイル書式� �
t0 v(t0)

t1 v(t1)

t2 v(t3)

. . . . . .� �
ここで t0 < t1 < t2 でなければならないが，等間隔である必要はない．（またここでは便宜的に tと書いている

が，ωでもかまわない．）出力は以下のようになる．

smooth.exeの出力ファイル書式� �
T0 ṽ(T0)

T1 ṽ(T1)

T2 ṽ(T3)

. . . . . .� �
データ出力点 T0, T1, T2, . . .は，ログスケールで１桁を ndiv等分した点となる．

なお，データ点数が少ない数列に対して smoothを適用するとエラーメッセージを返して起動しない時があ

る．このような時には，nmaxの値を小さくするとよい．nmaxの値が 1000のままだと，データ点が 2000か

ら 3000しかないデータ列に対してはうまく働かない．なおこのコマンドはOCTA-PASTAからの転載である．
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2.4.4 gwsmooth(.exe)

複素弾性率を記録してあるような，３列（時間列１列に対してデータ２列）の形式をもつファイルをスムー

ジングする．

smooth.exeの使い方� �
gwsmooth.exe [入力ファイル] > [出力ファイル]� �

スムージングの詳細は 2.4.3 節の smooth.exe と同様であるが，スムージングに関する各種パラメーターは

smooth.exeにおけるデフォルト値が用いられる．

入力ファイル，出力ファイルはともに以下の形式である．

gwsmooth.exeの入出力ファイル書式� �
t0 v1(t0) v2(t0)

t1 v1(t1) v2(t1)

t2 v1(t3) v2(t3)

. . . . . .� �
ここで v1，v2 はデータを示す．

2.4.5 corr(.exe)

数列の自己相関関数を計算する．

C(τ) =
⟨σ(t)σ(t+ τ)⟩t

⟨σ(t)2⟩t
(2.4)

ここで ⟨· · ·⟩は時間平均を示す．使用方法は以下の通りである．
corr.exeの使い方� �

corr.exe [-s skip] [入力ファイル] > [出力ファイル]� �
ここで skipには，相関を計算せずにスキップする値を入力する．デフォルトは 100になっている．入力ファイ

ルは gt2et.exeや gt2gw.exeと同様に，以下のようになっている必要がある．

corr.exeのための入力ファイル書式� �
G(0)

G(dt)

G(2dt)

. . . G( datanum dt)� �
出力は，時間刻み dtで，ステップ数と式 2.4の C(τ)を出力する．

2.4.6 naplesgwOCTA(.exe)

実験と同様の方法で正弦波形の動的せん断ひずみを,周波数を変化させながら加え，得られた結果をgetggval.exe

（2.4.8節）により解析して，最終的に複素弾性率 G∗(ω)（ファイル名 gwdirect.npls:5.10節）を得るまでの処

理を自動化した実行モジュール．
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naplesgwOCTA(.exe)の使い方� �
Usage: naplesgwOCTA(.exe) ([-options] values) npls file]

-wmax [the maximum frequency to be scanned: default 1.0]

-wmin [the minimum frequency to be scanned: default 0.001]

-div [number of divisions for one decade: default 10]

-amp [strain amplitude: default 0.3]

-cycle [strain cycle to be scanned: default 3.0]

-input [input file (.npls format) : defalut input.npls]

-config [configuration file to be read as the initial configuration. ]

-prerun [pre-thermalization steps if the equilibrated configuration

does not exist.: default 1000 ]

-output [output file for G’ G’’ against w: default gwdirect.npls]

-engine [engine of naples for calculation: default naplescalc.out]� �
naplesgwOCTA(.exe)の使用例� �

> cd [複素弾性率を計算するサンプル情報のある input.nplsファイルがある場所に移動]

> naplesgwOCTA(.exe) -input test.npls -output gwout

上記の例では，test.nplsにある入力に基づき，周波数域 1.0から 0.001までひずみを周波数スキャンし，

G′ と G”を計算して gwoutファイルに出力する．計算には naples.outをエンジンとして用いる．（ただし

naplesOCTA(.exe)にパスが通っていない場合にはエラーとなる．）� �
2.4.7 naplesgwOCTA(.exe)のUDFを用いた実行方法

例えば，NAPLESがDドライブの直下にインストールされている場合，以下のようにする．naplesgwOCTA.bat

（Linux版では.sh）を実行すると，パラメータで指定された UDF形式の Inputファイルを NAPLESオリジナ

ルの Inputファイルに変換した後に naplesgwOCTA(.exe)を実行する．naples input converter(.exe)，naples-

gwOCTA(.exe)，naplesOCTA(.exe)，getggval(.exe)へのパスが通っている必要がある．引数の内容は，2.4.6

節に従う．

UDFファイルを Inputにした場合の実行方法� �
>cd d:/NAPLES 　　　　　「NAPLESフォルダに移動」

>naplesgwOCTA.bat(Linux版では.sh) [入力 UDFファイル名] [naplesgwOCTAへの引数]� �
Gourmetから EngineRunパネルを用いて実行する場合の設定例� �

Server: localhost

Engine: C:\OCTA2006Rev1\PF_ENGINE_2006\bin\win32\naplesgwOCTA.bat

Working Dir: C:\OCTA2006Rev1\PF_ENGINE_2006\Naples_for_OCTA\sample_input_udf\output_gw

Params:

Input UDF: C:\OCTA2006Rev1\PF_ENGINE_2006\Naples_for_OCTA\sample_input_udf

\input_dynamic_shear_for_gw.udf

以下、指定なし

※入力 UDFおよび出力ファイル群は、Working Dirで指定したディレクトリに書き込まれる。� �



14 第 2章 インストールと実行方法

2.4.8 getggval(.exe)

応力結果ファイルmeasure.nplsから，ある周波数でのG′，G′′を求める．当然ながら，このときのmeasure.npls

は動的せん断モード（4.6.6節）での計算が行われたものでなければならない．利用法は以下である．

getggval.exeの使い方� �
> getggval.exe [周波数の値] [ひずみ振幅の値] measure.npls > [周波数] [G’] [G"]� �

得られる G′，G′′ は，その周波数における値だけであり，動的粘弾性カーブを得ようとする場合には 3.3.3節

の方法を用いるなどして，周波数を変化させた計算を繰り返し行い，この解析をとおす必要がある．

このコマンドでは以下のような計算原理に基づいている．まず，正弦波形のひずみ γ(t) = γ0 sin(ωt)を与え

た場合，得られる応答（応力）σが線形であると仮定する．すなわち，以下の関数でかけると仮定する．

σ(t) = σ′ sin(ωt) + σ′′ cos(ωt) (2.5)

図 3.10の例にあるように，実際に得られる応力には揺らぎ等の効果で式 2.5にぴったりと合ったものにはなら

ない．そこで最小二乗法（誤差がもっとも小さくなるようなフィッティング法）を用いて，実際の測定応力を式

2.5にフィッティングし，そこで得られる σ′および σ′′を計算し，ひずみ γ0で割って出力するのが getggval.exe

の機能である．弾性率の定義式から，G = σ/γ であるから，G′ = σ′/γ0，G′′ = σ′′/γ0，として出力している．
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NAPLESは分子の運動を与えられた流動や変形条件の下で計算し，その分子の運動から応力を求める．（要す

るに実験と同じである．）実験に使用するレオメーターでは，サンプルに流動（変形）を与えた結果出力される

応力を自動的に粘度や弾性率，貯蔵弾性率G’や損失弾性率G”に変換してくれる機構をもっている．NAPLES

も同様に応力を出力し，ユーザーによる解析によって種々の値を得る．

解析を始める前に当然データファイルが必要なので，2.2節に従ってレオロジー計算を行う．以降この節で

は，該当する計算が終了し，measure.nplsファイルが得られているものとして解析方法を説明する．本節では，

レオロジー計算エンジンを用いたレオロジーの計算法について，解析法まで含めて述べる．

ここでは NAPLESオリジナルの入力ファイルを用いた計算方法を説明するが，UDF形式の入力ファイルを

用いた場合も，同じ名前のパラメータを設定することで同等な計算を実施することが可能である．その場合の

計算方法は 2.3節を参照のこと．

また，UDF形式の入力ファイルを用いた場合には各出力ファイルは入力 UDFファイルからリンクされる．

その際，入力 UDFファイル上のアクション機能によって，以下に紹介する各解析機能を呼び出すことが可能

である．利用方法は Naples計算実行後、実行ディレクトリに保存される Naples UDFファイルを開き、ボー

ルド表示されている Outputを右クリックしてメニューを選択する。（アクション機能の詳細は Gourmetのマ

ニュアルを参照のこと）

アクション機能は以下の解析に対応している。

アクション機能� �
• uniaxal stress解析とプロット

• biaxal stress解析とプロット

• planar stress解析とプロット

• shear stress解析とプロット

• Freq Scanプロット� �
また、これらの解析結果を実単位に変換するオプションを備えている。

3.1 ステップ変形からの応力緩和と緩和弾性率の算出

3.1.1 計算の実行と入力ファイル例

ステップ変形をかけた計算を行う詳細は 4.6.4節を参照．NAPLESでは，せん断応力と法線応力をmeasure.npls

に書き込んでいるので，望みの応力値を時間に対してグラフ化する．以下のような入力パラメーターファイル

で計算したときのデータを例に説明する．

cell_size=12
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seed=87911

quit_dynamics_count=4000

component_number=1

molecule_spec1=linear

Z1=10

fraction1=1.0

flow_type=step_shear

initial_strain=1.0

pre_reptation_step=100

3.1.2 結果（応力）の表示

計算の結果得られるmeasure.nplsにおいて，時間を記録している１列目とせん断応力を記録している３列目

をグラフ化すると図 3.1のようになる．
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図 3.1: ステップせん断における応力緩和の例：データ列をそのまま出力

ステップ応力緩和の計算では，通常 pre reptation stepで指定された平衡化時間があり，その後変形がかけら

れた時刻から応力が徐々に減衰する．NAPLESの仕様では pre reptation step後，変形がかけられた時刻で計

算の時間がリセットされ，再び 0となるので，まず表計算ソフトウエアなどで平衡化を行っている期間のデー

タを取り除く．

この例では，pre reptation step=100としているので，その部分を切り取ると図 3.2となる．
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図 3.2: ステップせん断における応力緩和の例：平衡化している部分をカット
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3.1.3 データのスムージング

レオロジーデータは一般に両対数グラフで解析される．一方 NAPLESでは出力データが時間に対して等間

隔で出力されている．このようなデータは長時間側でグラフが見づらくなるので，ツールを用いてデータをス

ムージングする．これを行うには以下の操作が必要である．

まず measure.nplsファイルから，スムージングを行いたいデータ列を時間データとともに抜き出して別の

ファイルを作成する．このようなファイルができたら，スムージングソフトウエアの smooth.exe（2.4.3節）を

用いてデータをスムージングする．これを行うには，スムージングを行うデータ列と時間列を書き込んだデー

タファイルをまず作成する．

Windowsならば EXCELなどの表計算ソフトウエアにmeasure.nplsファイルを読み込んで１列目の時間列

とスムージングしたいデータ列だけを抽出して作成する．UNIXならば awkを用いておこなうことができる．

awkを使った時間とせん断応力の抽出� �
>awk␣’{printf("%e␣%e␣\n",$1,$3)}’␣<␣measure.npls␣>␣[切り出したデータを保存するファイル名]� �

ここで$1が時間列（１列目）を示す．この例では，時間列と$3（３列目）のせん断応力を切り出しているが，

これを適宜$4，$5などとすることによって法線応力を切り出すこともできる．

次に，切り出したデータファイルを smooth.exeを用いてスムージングする．

smooth.exeを使ったデータのスムージング� �
smooth.exe␣[スムージングしたいファイル名]␣>␣[結果ファイル名]� �
例えば，データファイルであるmeasure.nplsが Dドライブの Dataフォルダにあり，smooth.exeが Dドラ

イブの NAPLESフォルダ内の Toolsフォルダにある場合には以下のように入力する．

measure.nplsからのせん断応力値の取り出しとスムージングの例（cygwin）� �
>cd␣d:/Data　　　　「データフォルダへ移動」

>gawk␣’{printf("%e␣%e␣\n",$1,$3)}’␣<␣measure.npls␣>␣s12　　　「せん断応力のデータを取り出

し」

>d:/NAPLES/Tools/smooth.exe␣s12␣>␣s12sm　　　　　「スムージング」� �
この例では，ファイル s12にせん断応力の時間変化の生データ，s12smにそのスムージングされたデータが出

力される．

結果をスムージング前のデータとともに図 3.3に示す．
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図 3.3: ステップせん断における応力緩和の例：スムージングした結果（両対数で表示）
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3.1.4 応力から弾性率への変換

弾性率 Gは，与えたひずみを γ として応力 σと以下の関係にある．

G =
σ

γ
(3.1)

この関係に従い，様々なひずみを与えて緩和弾性率 G(γ, t)を計算した結果を図 3.4に示す．
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図 3.4: 応力緩和カーブの例

緩和弾性率を計算できればダンピング関数を求めることもできる．ダンピング関数とは，長時間領域において緩

和弾性率G(γ, t)が，ひずみのみによる成分h(γ)と時間のみによる成分G(t)に分離できる（G(γ, t) = h(γ)G(t)）

ときのひずみ依存関数 h(γ)である．これを求めるには，Hencyひずみで 0.5以下の小さなひずみをかけた計算に

より線形緩和弾性率G(t)を算出し，G(γ, t)を割ればよい．ある特定の時間 τkよりも長時間側では，G(γ, t)/G(t)

の値が一定になるので，この値をとる．

なお，線形緩和弾性率の値を求める際にはできるだけ与える変形を小さくする必要があるが，実験と同様に

変形が小さいと検出される応力も小さくなるため，相対的に誤差が大きくなる．実用に耐える最小ひずみ量は

0.1-0.2程度である．これでも 7.2節の手段で計算精度を向上させる工夫をしなければ緩和弾性率を求めるには

厳しい．ひずみ量 0.5のときの値を線形緩和弾性率としても計算誤差の範囲で正当性がある．それ以上の精度

でどうしても求めたいときは，3.2節で述べる方法で平衡状態の計算を長時間行うことでも得ることができる．

3.2 線形緩和弾性率を平衡状態の計算から求める

極小のひずみを与えたときの応力の緩和は，まったくひずみを与えずに（つまり平衡状態で）計算した応力

の時間自己相関関数に等しい．この原理を利用すると線形緩和弾性率を平衡状態の計算からもとめることがで

きる．

まず解析したい試料の入力パラメーターファイルを作成し，flow type=equilibriumとして平衡状態の計算を

長時間行う．このとき”長時間”というのは，最長緩和時間の 10倍以上，できれば 100倍程度が望ましい．（最

長緩和時間の見積もり方については 3.8.1節を参照．）最長緩和時間の 100倍程度の時間を quit dynamics count

パラメーターに指定し，計算を行う．

この方法では，非常に長時間の計算となる．また最長緩和時間に到達しない計算結果に基づいて以下の操作

を行うと，意味の無い結果しか返さない．そのため，3.1節で説明した，せん断変形を与えて緩和弾性率を計算

する方法と，複数回の計算内容を平均する方法を組み合わせる方が有効な場合も多いと思われる．しかし，本

節で紹介する方法で求められる緩和弾性率が，いわば厳密な定義にのっとって揺らぎから求めた真の緩和弾性

率であることには注意されたい．
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3.2.1 計算方法

マニュアルで求めるには，下記の処理に従う．まずmeasure.nplsに出力される応力から，３列目のせん断応

力や，４列目の法線応力など，望みの応力値だけを取り出したファイルを作成する．この操作はEXCELなどの

表計算ソフトウエアにmeasure.nplsファイルを読み込んで応力データを抽出して作成する．あるいは，UNIX

または cygwin環境であれば awkを用いてもおこなうことができる．

awkを使ったせん断応力の抽出� �
>awk␣’{printf("%e␣\n",$3)}’␣<␣measure.npls␣>␣[切り出したデータを保存するファイル名]� �

この例では，$3（３列目）のせん断応力を切り出しているが，これを適宜$4，$5などとすることによって法線

応力を切り出すこともできる．

次に，数列の自己相関関数を計算するプログラム corr.exeを使用する．1 使用するには，応力値の時間変化

だけがかかれたファイルを入力として用いる．

相関関数を求める corr.exeの使い方� �
corr.exe␣[-s␣スキップするステップ]␣[応力だけが出力されたファイル名]␣>␣[結果ファイル名]� �

”スキップするステップ”とは，計算開始直後，系が平衡状態になるまでのステップのことである．このステッ

プ数は，分子量や分子の形態により異なる．厳密には系の最長緩和時間までは平衡化される保証がないが，現

実にはそこまで待てないので，measure.nplsに出力される応力値の時間変化を見て，平衡化されたと判断され

る時間を決める．もし何の手がかりも無い場合は，推奨値は 1000である．この値は分子量 Z=30程度の分子

の緩和時間に相当する．

結果として出力されたファイルは線形緩和弾性率を示すカーブになっている．ここで得られた線形緩和弾性

率カーブは，以下の方法でスムージングすることができる．

緩和弾性カーブのスムージング� �
smooth.exe␣[corr.exeの結果ファイル]␣>␣[スムージングされたデータのファイル名]� �
例えば，データファイルであるmeasure.nplsがDドライブのDataフォルダにあり，corr.exeと smooth.exe

が Dドライブの NAPLESフォルダ内の Toolsフォルダにある場合には以下のように入力する．

measure.nplsからのせん断応力値の取り出しと相関関数計算の例（cygwin）� �
>cd␣d:/Data　　　　「データフォルダへ移動」

>gawk␣’{printf("%e␣%e␣\n",$1,$3)}’␣<␣measure.npls␣>␣s12 　　「せん断応力のデータを取り出

し」

>d:/NAPLES/Tools/corr.exe␣-s␣1000␣s12␣>␣s12corr　　　　　「相関関数の計算」

>d:/NAPLES/Tools/smooth.exe␣s12corr␣>␣s12tsm　　　　　「スムージング」� �
この例では，ファイル s12にせん断応力の時間変化の生データ，s12corrにその相関関数，s12tsmにスムージ

ングされたデータが入る．

実際の計算例を示す．まず Z=40の直鎖高分子の系で，平衡状態の計算を行ったときの応力の時間変化は図

3.5のようになっている．

1corr.exe の詳細については 2.4.5 節を参照
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図 3.5: 平衡状態におけるせん断応力のゆらぎ

このデータから corr.exeを用いて相関関数を計算し，その結果をステップせん断変形を加えたときの緩和弾

性率と同時に示すと図 3.6となる．長時間側でまだ精度が不足している面があるが，このようにステップせん

断変形の結果と相関関数を求めた結果は等しい．
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図 3.6: 平衡状態から得られた相関関数とステップせん断変形で得られた緩和弾性率の比較

3.3 G’G”を計算したい

線形緩和スペクトルである G’（貯蔵弾性率）および G”（損失弾性率）を求めるための方法は２通りある．

一つは，線形緩和弾性率を求めてフーリエ変換する方法である．この方法は短時間側での精度が高く，全プ

ロファイルを一気に求めることができる利点があるが，逆に長時間側の精度は低くなる傾向があり，また最長

緩和時間以上の計算をしなければ意味のある結果をえることができない．

もう一つの方法は，実験と同様に正弦波形で時間変化する微小ひずみをあたえ，その結果得られる応答を解

析する方法である．この方法は最長緩和時間が不明な系にも容易に適用できる.しかし低周波側での値を求め

るための計算は非常に時間を要する場合がある．
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本節ではそれぞれの方法を説明していく．

3.3.1 線形緩和弾性率から求める場合

まず，3.1または 3.2節により，線形緩和弾性率を求める．次に，ツール gt2gw.exeを用いて G′(ω)および

G”(ω)を得る．

gt2gw.exeを用いた G’G”の算出法� �
gt2gw.exe␣<␣[線形緩和弾性率のファイル名]␣>␣[結果ファイル名]� �

gt2gw.exeは線形緩和弾性率ファイル名を引数として受けるのではなく，リダイレクトを利用するので注意が

必要である．これにより出力されるファイルには，第１列目に周波数（単位は 2π1/τe），２列目にG′，３列目

に G”が出力されている．なお線形緩和弾性率のデータ点が多すぎるとエラーが出る場合があるので，その場

合には gt2gw.exe -n 22 というオプションを利用する．（詳しくは 2.4.2節を参照）さて，変換を行った後データ

点が多量に出力されているので，周波数軸で平均をとり，スムージングする．スムージングには gwsmooth.exe

を利用する．

gwsmooth(.exe)による G’G”データのスムージング� �
gwsmooth.exe␣[gt2gw.exeの結果ファイル]␣>␣[結果ファイル名]� �
例えば，線形緩和弾性率（スムージングされていないもの）がファイル s12tでDドライブのDataフォルダ

にあり，gt2gw.exeと gwsmooth.exeが Dドライブの NAPLESフォルダ内の Toolsフォルダにある場合には

以下のように入力する．(線形緩和弾性率のファイルを得る方法は２つあるのでそれぞれ 3.1節や 3.2節を参照

のこと．)

線形緩和弾性率からの G’G”の計算例（cygwin）� �
>cd␣d:/Data　　　　「データフォルダへ移動」

>d:/NAPLES/Tools/gt2gw.exe␣<␣s12t␣>␣s12w　　　　　「フーリエ変換」

>d:/NAPLES/Tools/gwsmooth.exe␣s12w␣>␣s12ws　　　　　　「スムージング」� �
この例では，ファイル s12wの１列目が周波数 ω，２列目が貯蔵弾性率 G′(ω)，３列目が損失弾性率 G”(ω)に

なる．

なお，gwsmooth.exeはスムージングソフトウエアである smooth.exeを利用しているので，smooth.exeと

gwsmooth.exeは同じディレクトリにあることを確認する．

gt2gw.exeを用いて G’G”を算出する際の注意� �
gt2g2.exeを適用する，線形緩和弾性率が記録されているファイルは，スムージング前のもの（弾性率の

時間変化が等時間間隔で記録されているもの）でなければならない．スムージングしてしまった緩和弾性

率から G’G”を求めるプログラムはパッケージに含まれていない．� �
3.3.2 線形緩和弾性率からの計算例

実際に計算例を示す．まず計算には以下の入力インプットを用いた．

cell_size=10

C=10

p2=0.01

seed=845
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quit_dynamics_count=50000

component_number=1

flow_type=equilibrium

molecule_spec1=linear

Z1=8

fraction1=1.0

calculation_mode=new

この計算から得られた線形緩和弾性率のカーブを図 3.7に示す．
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図 3.7: Z=8の直鎖高分子の線形緩和弾性率

この段階ではスムージングは行っていない．このデータを使って G’G”を計算した結果を図 3.8に示す．
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図 3.8: Z=8の直鎖高分子の G’G”

図 3.8の結果を gwsmooth.exeによりスムージングした例を図 3.9に示す．



3.3. G’G”を計算したい 23

10-3

10-2

10-1

100

G
' G

"

10-4 10-3 10-2 10-1 100

Frequency

 G'
 G"
 G'(smooth)
 G"(smooth)

図 3.9: Z=8の直鎖高分子の G’G”（スムージングとの比較）

3.3.3 動的粘弾性試験を行う場合

input.nplsファイルを 4.6.6節に従って作成する．この入力ファイルに基づいて NAPLESを実行しただけで

は，設定した周波数での動的なひずみに基づく応力の時間変化が得られるだけである．図 3.10に，動的せん断

ひずみを与えたときの応力の時間変化の例を示す．
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図 3.10: 動的せん断ひずみを与えた時の応力の時間変化

得られた応力の時間変化 σ(t)を最小二乗法により

σ(t) = σ′(ω) sinωt+ σ′′(ω) cosωt (3.2)

の式にフィッティングし，G = σ/γ の定義に従って，G′(ω) = σ′/γ0，G′′(ω) = σ′′/γ0，として求めたものが

G′およびG′′である．図 3.10 のようなデータファイルmeasure.nplsから，G′およびG′′を求めるコマンドは

getggval(.exe) であり，以下のように使用する．
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measure.nplsからの σ′，σ′′ の抽出� �
>getggval.exe [周波数] [ひずみ振幅] measure.npls

>[周波数] 0.1537 0.2235� �
ここで [周波数]には，計算に用いた周波数（input.nplsファイルにおける strain omegaの値）を入れる．出力

結果は，周波数，G′，G′′ の順である．

このような処理を重ねて，ようやくある周波数における G’，G”の一組がわかるだけである．つまり，一回

の NAPLES起動で，グラフ上の２点が求まるに過ぎない．広範な周波数領域での計算を手動でおこなうのは

非常に手間がかかるため，周波数を変化させながら自動計算するためのモジュールが提供されている．次節を

ご覧いただきたい．

3.3.4 動的粘弾性を連続実行で行う場合

input.nplsファイルを 4節に従って作成する．input.nplsができたら，naplesgwOCTA(.exe)を実行する．コ

マンドの詳細は 2.4.6節を参照のこと．その結果，gwdirect.nplsファイル（5.10節）が生成される．

3.3.5 スキャン周波数範囲をかえるには

naplesgwOCTA(.exe)コマンドが利用できる場合には，起動時のパラメーターとして計算対象となる周波数

などを簡単に与えることができる．（2.4.6節を参照．）

3.4 スタートアップ流れによる応力成長

計算の実行と入力ファイル例

スタートアップ流れによる計算を行うための方法は 4.6.5節を参照．ここでは計算終了後の解析方法を述べ

る．以下の入力パラメーターで一軸伸長流れにおけるポンポン形高分子の応力成長を計算した結果を例にして

説明する．

cell_size=12

C=10

p2=0.01

seed=4799

quit_dynamics_count=3000

flow_type=uniaxal_startup

strain_rate=0.001

pre_reptation_step=300

component_number=1

molecule_spec1=pompom

armZ1=3

arm_per_junction1=4

bridgeZ1=10

fraction1=1.0
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3.4.1 結果解析

一軸伸長応力は，σ11 −σ22で定義されるので，measure.nplsファイルにおいて４列目の数値から５列目の数

値を引いた数列を作成する．EXCELなどの表計算ソフトウエアにmeasure.nplsファイルを読み込んで１列目

の時間列と, ４列目の数値から５列目の数値を抽出し，その後４列目から５列目を引いた数列を作成する．こ

の操作を awkを用いておこなうには，以下のように入力する．

awkを使った時間と法線応力差ファイルの作成� �
>awk␣’{printf("%e␣%e␣\n",$1,$4-$5)}’␣<␣measure.npls␣>␣[切り出したデータを保存するファイル

名]� �
ここで$1が時間列（１列目）を示す．$4-$5で，4列目と 5列目の差を計算している．レオロジーデータは一

般に両対数グラフで解析される．このとき，NAPLESのように出力データが均等だと長時間側でグラフが見

づらくなるので，ツールを用いてデータをスムージングする．これを行うには，まずmeasure.nplsファイルか

ら，スムージングを行いたいデータ列を時間データとともに抜き出して別のファイルを作成する．（どのような

ファイルを作成すればよいかは 2.4.3節を参照．）このようなファイルができたら，スムージングソフトウエア

の smooth.exeを用いてデータをスムージングする．

smooth.exeによるスムージング� �
smooth.exe␣[スムージングしたいファイル名]␣>␣[結果ファイル名]� �
例えば，データファイルであるmeasure.nplsが Dドライブの Dataフォルダにあり，smooth.exeが Dドラ

イブの NAPLESフォルダ内の Toolsフォルダにある場合には以下のように入力する．

measure.nplsからの法線応力値の取り出しとスムージングの例（cygwin）� �
>cd␣d:/Data　　　　「データフォルダへ移動」

>gawk␣’{printf("%e␣%e␣\n",$1,$4-$5)}’␣<␣measure.npls␣>␣se 　　「法線応力のデータを取り出

し」

>d:/NAPLES/Tools/smooth.exe␣se␣>␣sem　　　　　「スムージング」� �
この例では，ファイル seにせん断応力の時間変化の生データ，semにそのスムージングされたデータが出力さ

れる．

3.4.2 計算例

実際に作成したものをプロットすると図 3.11のようになる．
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図 3.11: 一軸伸長における応力成長の例：データをそのまま出力

NAPLESでは，せん断応力と法線応力をmeasure.nplsに書き込んでいるので，望みの応力値を時間に対して

グラフ化する．スタートアップ流れの計算では，通常 pre reptation stepで指定された平衡化時間があり，その

後流動が始まった時刻から応力が徐々に増加する．NAPLESの仕様では pre reptation step後，流動が始まっ

た時刻で計算の時間がリセットされ，再び 0となるので，まず表計算ソフトウエアなどで平衡化を行っている

期間のデータを取り除く．このような処理を行ったデータを図 3.12に示す．

0.35

0.30

0.25

0.20

0.15

0.10

0.05

0.00

E
lo

ng
at

io
na

l s
tr

es
s

3000200010000

Time

図 3.12: 一軸伸長における応力成長の例：平衡化部分を削除

なお，スタートアップ流れの計算を行うに当たっては，伸長変形ひずみをできるだけ稼ぐために，あらかじ

め負のひずみがかかった，立方体でないセルから計算をスタートさせる．そのため，pre reptation step によ

る平衡化が十分でないと，負の伸長応力が検出されることがある．ここまでの処理で伸長応力がゼロ以下から

スタートしているようならば，平衡化時間が不足しているので, 入力ファイルにおいて pre reptation stepの値

を増やし，計算をやり直した方がよい．

図 3.12の結果を smooth.exeを用いてスムージングし，スムージング前のグラフとともに表すと図 3.13のよ

うになっている．
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図 3.13: 一軸伸長における応力成長の例：スムージング結果とともに表示

3.5 線形粘度成長曲線

非常にゆっくりとした速度で流したときに得られる線形の応力成長曲線を得ることは，実験と同様に得られ

る応力がきわめて小さくなるので誤差が大きくなり難しい．このときは 3.1節や 3.2節で求めた線形緩和弾性

率の曲線から計算する．

3.5.1 結果解析

長時間の平衡状態での計算結果ファイルmeasure.nplsが得られているものとする．

手動で行うには，まず 3.1節や 3.2節に従って線形緩和弾性率のファイルを作成し，その後 gt2et.exeツール

を用いて得る．

gt2et.exeによる線形応力成長カーブの算出� �
gt2et.exe␣[線形緩和弾性率のファイル名]␣>␣[線形応力成長を出力するファイル名]� �

ここで得られたデータもスムージングできる．例えば，線形緩和弾性率（スムージングされていないもの）が

ファイル s12tでDドライブのDataフォルダにあり，gt2et.exeと smooth.exeがDドライブの NAPLESフォ

ルダ内の Toolsフォルダにある場合には以下のように入力する．(線形緩和弾性率のファイルを得る方法は２つ

あるのでそれぞれ 3.1節や 3.2節を参照のこと．)

線形緩和弾性率からの線形応力成長関数の計算例� �
>cd␣d:/Data　　　　「データフォルダへ移動」

>d:/NAPLES/Tools/gt2et.exe␣<␣s12t␣>␣e12t　　　　　「変換」

>d:/NAPLES/Tools/smooth.exe␣e12t␣>␣e12ts　　　　　　「スムージング」� �
この例では，e12tに線形応力成長関数，e12tsにそのスムージングされた数列が入っている．

3.6 粘度の求め方

まずスタートアップ流れにおける計算（4.6.5節）を行い，応力成長曲線を得る（3.4節）．粘度はスタート

アップ流れ（定常流れ）場において，応力をひずみ速度（せん断速度あるいは伸長速度）で割ったものとして

定義される．例えば定常せん断流れとして以下のように流れ場を設定したとする．
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flow_type=start_up_shear

strain_rate=0.001

この場合にはせん断速度は 0.001であるから，measure.nplsファイルの 3列目に出力されるせん断応力値を

0.001で割った値が NAPLESにおける無次元化されたせん断粘度になる（この段階では単位はない）．ここで

得られた粘度の値を実験で得られる実際の値に換算するには，NAPLESの応力単位と NAPLESの時間単位を

掛け合わせる必要がある．具体的には 3.8節をごらんいただきたい．ただし，定常せん断粘度を求めるには，実

験同様に当然ながらしばらく計算を行って応力が定常値になるまでまって，適当な時間で平均をとって応力値

を求め，それをせん断速度で割って粘度とする．（3.7節を参照．）また線形の粘度成長曲線を得るには，3.4節

を参照のこと．

3.7 流動曲線（粘度のせん断速度，伸長速度依存性

3.6節を参照してスタートアップ流れ場における計算を行い，粘度の成長曲線を得る．例として，以下のよ

うな入力パラメーターを用いた場合を説明する．

cell_size=8

C=10

p2=0.01

seed=98981

quit_dynamics_count=2000

pre_reptation_step=100

component_number=1

molecule_spec1=linear

Z1=17.13

fraction1=1.0

flow_type=start_up_shear

strain_rate=0.0013

strain rate値を種々変化させたパラメーターファイルをいくつか作成してそれぞれに計算を行い，粘度成長曲

線を得た結果を図 3.14に示す．
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図 3.14: スタートアップせん断における粘度成長曲線の例

長時間領域では，粘度が時間に対して定常値となっている．この時間領域で粘度の時間平均をとり，せん断

速度に対する粘度値をもとめる．この粘度値が，定常粘度の値である．図 3.15に，そのようにして求めた定常

粘度のせん断速度依存性を示す．
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図 3.15: 定常粘度のせん断速度依存性の例

ここで得られた粘度の値を実験で得られる実際の値に換算するには，NAPLESの応力単位と NAPLESの時

間単位を掛け合わせる必要がある．また流動速度を実時間のスケールに変換するには，NAPLESの単位時間で

割る必要がある．具体的には 3.8節をごらんいただきたい．

なお伸長流動下では，高分子の有限鎖長効果 (FENE効果)などの設定を行わないと，定常粘度を得ることが

できない（各パラメーターの設定は 4.8節を参照のこと）．また計算に用いる周期境界条件のセルの大きさを

十分大きく (最低でも cell size=16 以上)とらないと，定常状態に達する前に計算が終了する．
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3.8 実験とのフィッティング

計算が終わったあとのデータを実験値に対応させるためには，measure.nplsなどの結果ファイルに出力され

た無次元化された時間と応力の値を秒やパスカルなどの実単位をもつ値に変換しなければならない．そこで以

下の，3.8.1節および 3.8.2節では，NAPLESにおける時間と応力を実単位に変換する方法について説明する．

なおこれらの値を変えてフィッティングしてもうまくいかない場合には，Z の決め方に問題がある可能性があ

るので，必要ならば 4.5で入力条件を再考する．

Gourmet上の Naplesアクションでは実単位への変換機能をサポートしている。

3.8.1 NAPLESの単位時間

τe は式では以下のようにかける．

τe =
ζa2

6kT
(3.3)

ここで aは，からみあいチューブセグメントの平均長さ，kはボルツマン乗数，T は絶対温度である．ζ はか

らみあいチューブセグメントの摩擦係数である．これらの値は，メルトの場合には分子の種類だけ決まれば分

岐形状や分子量にはよらない．いくつかの高分子についてはデータベースもある．ただし，ζ は温度にもよる

ためデータベース化することが難しい．

そこで，現実的には以下の方法を用いる．
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NAPLESにおける単位時間 τe を実時間と対応させる方法� �
1. まず，計算したい高分子の化学種で，直鎖の試料でのレオロジーデータを文献等から見つけるか実

際に測定する．分子量や分岐構造，分子量分布は計算しようとするものと同じでなくてよい．ただ

し溶液の場合には濃度は等しくなければならない．レオロジーデータは何でもよいが，ステップ応

力緩和弾性率か動的粘弾性スペクトルデータ（いわゆるG’G”データ），あるいは線形領域が示され

たスタートアップせん断粘度か伸長粘度がよい．

2. これらのデータから最長緩和時間 τd を抜き出す．ステップ応力緩和の場合には，応力値または緩

和弾性率値が，変形直後の値に比べて 1/eになるまでの時間を τd としてよい． G′G”の場合には，

G′(ω) ∝ ω2，G”(ω) ∝ ωになる ωから 2π/ωで決まる時間，あるいは複素粘度 η∗ が一定値になる

ω から 2π/ω で決まる時間，または大体の目安で G′G”が交差する ω から 2π/ω で決まる時間でよ

い．スタートアップせん断粘度か伸長粘度の場合には，十分ゆっくりとした速度で流した場合にあ

わられる線形カーブで，粘度が一定になるニュートン流動領域が現れるまでの時間でよい．

3. レオロジーデータが測定されたサンプルの Z 値を 4.5節に従って求める．

4. NAPLESにおける予測最長緩和時間 τc を以下の式により求める．

τc = 0.0025Z3.6 (3.4)

5. τe = τd/τc となる．

ここまでの手順で概算値を求めることができるが，より正確な値を出したい場合には以下の手順を追加

する．

1. τd を求めるために利用したレオロジーデータ-を NAPLESを用いて計算してみる．

2. NAPLESの出力応力値に 3.8.2節にある単位応力，出力時間にここでもとめた τeをそれぞれ掛け合

わせ，実験結果と比較する．両ログのグラフで平行移動することで比較が容易になる．

3. 実験をもっともよく再現するように単位時間と単位応力を調節し，最終的な値を求める．この値（特

に τe）は基準温度が変わると変化することに注意する．

なお，単位時間と単位応力は，レオロジーデータを両対数グラフで時間や周波数に対してプロットした場

合に平行移動させるためのシフトファクターであり，グラフの形状そのものを変化させることはない．グ

ラフの形状を変えるには，4.5で決めた Z の値，あるいは分子量分布や分子形状の入力を見直さなければ

ならない．� �
3.8.2 NAPLESの単位応力（単位弾性率）

NAPLESにおける応力と弾性率の単位はを求めるには以下の方法で算出する．

まず，プラトー弾性率 G0 が必須の物性量である．この値は多くの場合データベースや文献から調べること

ができる．もしない場合には，動的粘弾性測定やステップ変形による緩和弾性率測定などから求められる．プ

ラトー弾性率を得ることができたとして，NAPLESの応力単位 GNAP は以下の式で決められる．

単位応力を求める式� �
GNAP = G0 × 1.6 (3.5)� �

このように求めた単位応力値を，さらに精度よく決めるためには，以下の手順を行う．
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1. 3.8.1節を参照して，実レオロジーデータとの比較を行う．

2. τd を求めるために利用したレオロジーデータ-を NAPLESを用いて計算してみる．

3. NAPLESの出力応力値にここで求めた単位応力，出力時間にここ 3.8.1節で求めた τeをそれぞれ掛け合

わせ，実験結果と比較する．両ログのグラフで平行移動することで比較が容易になる．

4. 実験をもっともよく再現するように単位時間と単位応力を調節し，最終的な値を求める．この値（特に

τe）は基準温度が変わると変化することに注意する．

なお，単位時間と単位応力は，レオロジーデータを両対数グラフで時間や周波数に対してプロットした場合に

平行移動させるためのシフトファクターであり，グラフの形状そのものを変化させることはない．実験と計算

を比較してグラフの形状自体がおかしい場合には，4.5節で決める Z の値，あるいは分子量分布や分子形状の

入力を見直さなければならない．
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ここでは，NAPLESオリジナルの Inputファイルの書式に従って入力パラメータについて説明するが，OCTA

版で提供されているUDF形式の Inputファイルを用いた場合にも，ほとんど同じ名称のパラメータを設定する

こととなる．UDF形式の Inputファイルで用いられる各パラメータ名と，NAPLESオリジナルの Inputファ

イルで用いられるパラメータ名との関係は本章の最後にまとめてある．

NAPLESは計算するためのパラメーターを入力パラメーターファイルで受け取り，計算した結果を応力出力

ファイル等に書き出していく．本章では，入力ファイルの中身を詳しく説明する．

入力パラメーターファイルはテキストファイルであり，input.npls や Sample フォルダにあるファイルを

Windows付属のノートパッドなどの適当なテキストエディタで編集することができる．

4.1 基本ルール

• ファイル形式：
入力パラメーターファイルのフォーマットはアスキーテキストファイルでなければならない．Macintosh，

Windows，UNIXそれぞれのシステムでテキストファイルの形式（改行コード）が異なるため，システ

ム間でファイル転送する場合には注意が必要である．

• 入力文字：
入力パラメーターファイル中には，半角英数字以外は記入してはならない．全角文字や半角カタカナが

あると予期しない結果となる場合がある．

• コメントの記述
行のはじめに#，または%があると，その行はコメントとして扱われる．

• パラメーターの記述
入力パラメーターをファイル中に指定するには，入力するパラメーター名と数値を”=”でつなぐ．具体的

には以下のようにする．

パラメーターの基本書式� �
[パラメータ名]=[入力値][改行]� �

• パラメーターの順序：
どのような順序で記述してもよい．ただし，同じ名称のパラメーターが複数同じファイル中に指定され

ている場合，もっとも下段にある値が採用される．

4.2 もっとも単純な入力パラメーターファイル

naplesOCTA(.exe)で計算を行うためのもっとも単純な入力パラメーターファイルは以下のようになる．
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もっとも単純な入力パラメーターファイルの例� �
# the simplest input file for NAPLES

# 09/10/2002 Y. Masubuchi

component_number=1

molecule_spec1=linear

Z1=10.0

flow_type=equilibrium� �
これは，直鎖単分散で，分子量 Zが 10の高分子の，平衡状態でのダイナミクスを計算するための入力パラメー

ターファイルである．入力パラメーターは大きく分けて，材料の特性を記述する部分，流動を記述する部分，

その他計算の詳細を設定する部分に分けられる．通常のレオメーターでレオロジーを測定する場合，サンプル

と流動条件は当然ユーザーが決定する．同じように NAPLESでも，材料の特性を記述する部分で分子の形状

や混合比率を与え，流動を記述する部分でシステムに与える流れを指定する．上記のサンプルファイルでは，

この２つをもっとも簡単に与えた例である．

それぞれのパラメーターの意味を説明する．まず component numberは計算するシステムに混入する成分

の数を表している．単分散の系であれば１になる． molecule spec1 は，第一成分の分子の形状を示している．

ここでは linearを指定し，線状高分子としている．Z1は，第一成分の分子量を，NAPLESの単位で示してい

る．分子量の単位は，からみあい点間分子量であるが，NAPLESの場合通常のからみあい点間分子量よりも

小さな値を理論上採用する必要がある．詳細は 6.5節をごらんいただきたい．なお直鎖以外の高分子の場合は，

より詳細な設定が必要になる．最後の flow typeは流れのプロファイルを示し，equilibriumは平衡状態（流れ

のない状態）を示している．

この他の計算の詳細に関するパラメーターは入力がない場合には初期値としてプログラムに埋め込まれた値

を採用して計算するので，全てのパラメーターを導入する必要はない．ただし計算速度や計算精度など計算の

チューニングが必要な場合には，計算の詳細を調節する必要がある．詳しくは 4.7節を参照のこと．

4.3 試料の設定

4.3.1 化学種数の指定と関連パラメーターの設定

均一系である場合にはこの節の記述は不要であるが，異なる化学種を混合する場合にはまず化学種の数を指

定する．現状では２種類しか混ぜることはできない．

化学種の数を指定するパラメーター� �
chemical_component_number=[化学種数，1または 2]� �
２種類の化学種間に働く相互作用は，Floryの χパラメーターで指定する．

化学種間の相互作用パラメーター� �
chi12=[相互作用パラメーター]� �

Floryの χパラメーターは分子量には依存しないが，温度等多数の外的要因をとりこんでいる．詳しくは参考

文献 [10]をご覧いただきたい．

異種高分子間では，からみあい点間分子量（平坦部弾性率）が異なるのが普通である．セグメント長さはか

らみあい点間分子量の 1/2乗で与えられることを考慮して，第一成分を基準としたときの第二成分の比を以下

で与える．デフォルトでは 1.0となる．各成分の単位応力の比が分かっている場合，その逆比に従って設定す

ればよい．
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化学種間のからみあいセグメント長さの比� �
bond_ratio_for_chemical[化学種番号]=[からみあいセグメントの長さの比]� �
また異種高分子間ではからみあいセグメントの摩擦係数（単位時間）も通常異なる．第一成分を基準とした

ときの第二成分の比を以下で与える．デフォルトでは 1.0となる．各成分の単位時間が分かっている場合，そ

の比に従って設定すればよい．

化学種間のセグメントあたりの摩擦係数の比� �
friction_ratio_for_chemical[化学種番号]=[摩擦係数の比]� �

4.3.2 鎖の伸びきり効果の指定

高分子の伸びきり効果を導入するには以下のキーを指定する．（デフォルトでは伸びきりのないGaussバネが

仮定されている．）

伸びきり効果の導入� �
FENE_flag=true� �
伸びきりを指定する場合は最大伸長比も合わせて指定しなければならない．

化学種ごとの最大伸長比の指定� �
maximum_stretch_for_chemical[化学種番号]=[最大伸長比]� �

ブレンドでない場合には，上記の化学種番号は 1とする．最大伸長比はデフォルトでは４に設定されており，

これはポリスチレンメルトにおける値が想定されている．溶液の場合は高分子の濃度に応じて適切な値に設定

される必要がある．

4.3.3 摩擦低減効果の指定

2012年に提案された，伸長状態における分子摩擦の低下の効果を導入するには以下のキーを指定する．（デ

フォルトでは摩擦は一定である．）

摩擦低減効果の導入� �
friction_reduction_flag=true� �

摩擦の低減の詳細は原論文 [6]を参照いただきたい．

4.3.4 構成成分数の指定

種々の形状，分子量をもつ高分子を混ぜることができる．成分数を指定するには，以下を入力パラメーター

ファイルに書き込む．

構成成分を指定するパラメーター� �
component_number=[構成成分数]� �

デフォルトでは１（単分散）に設定されている．従って単分散試料での計算を行う場合にはこのパラメーター

を記入する必要はない．分子量分布を持たせたい場合には，長さごとに成分比率を指定しなければならない．

成分比率は以下のように指定する．
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構成成分の比率を指定� �
fraction[成分番号]=[体積分率]� �
化学種が複数ある系では，各成分ごとに化学種を指定する必要がある．

構成成分の化学種を指定� �
chemical_spec_for_component[成分番号]=[化学種番号]� �
また，各成分ごとに分子の形態と分子量を設定しなければならない．具体的には以下のように記述する．

個々の成分の分子形態記述� �
molecular_spec[成分番号]=[分子形態]

Z[成分番号]=[分子量]

....� �
以下の例では分子量が Z = 3の直鎖高分子が 35％，分子量が Z = 20の直鎖高分子が 25％，腕の長さが

Z = 5で，腕の本数が 4本の星形高分子を 15％，腕の長さが Z = 7で腕の本数が 3本，かつブリッジ部分

の分子量が 15の pompom高分子が 15％，腕の長さが Z = 2，腕の本数が 5，ブリッジ分子量が 10，1分子

あたりの分岐点の数が３の櫛型高分子が 10 ％，それぞれ混合されている系を記述する．（サンプルファイル

mixture uniaxal.nplsの一部）各成分には適宜化学種を割り振る．分子の形態を記述する方法についての詳細

は 4.3.5節を参照いただきたい．
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レオロジーを調べたい材料に関する記述の例� �
chemical_component_number=2

chi12=2.0

component_number=5

#

chemical_spec_for_component1=1

fraction1=0.35

molecule_spec1=linear

Z1=3.0

#

chemical_spec_for_component2=1

fraction2=0.25

molecule_spec2=linear

Z2=0.25

#

chemical_spec_for_component3=2

fraction3=0.15

molecule_spec3=star

armZ3=5.0

arm_per_junction3=4

#

chemical_spec_for_component4=1

fraction4=0.15

molecule_spec4=pompom

armZ4=7.0

arm_per_junction4=3

bridgeZ4=15

#

chemical_spec_for_component5=2

fraction5=0.10

molecule_spec5=comb

armZ5=2

arm_per_junction5=3

bridgeZ5=10

junction_number5=3

#� �
4.3.5 分子形状の指定：概要

NAPLESではサンプル内の分子形状と分子量を与えるために，表 4.1のパラメータ群を利用する．なお各パ

ラメーターの入力例で，パラメーター名の後に続く数値１は成分番号をあらわしている．複数成分を混合する

場合の詳細は 4.3.4節を参照のこと．以下で，具体的な分子形状ごとに設定の詳細を説明する．
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表 4.1: 分子形状を規定するパラメータ

パラメータ名 意味 例

molecule spec 分子の形状 molecule spec1=linear

Z 直鎖分子の分子量 Z1=10.0

armZ 分岐点から伸びる腕の分子量 armZ1=5.0

arm per junction 分岐点あたりの腕の本数 arm per junction1=5

bridgeZ pompomおよび櫛型分子での分岐点間分子量 bridgeZ1=6.0

junction number 櫛型分子での 1分子あたり分岐点数 junction number1=10

4.3.6 直鎖高分子

図 4.1で示される，直線状で分岐のない形態の高分子．

#"$Z

図 4.1: 直鎖高分子

この形の分子は，分子量（パラメーター名 Z ）だけを指定すればよい．

直鎖高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=linear

Z1=3.0� �
Zは実分子量をNAPLESにおける単位分子量で無次元化した値である．詳細は 6.5節を参照のこと．また，分

子量分布を与えたい場合には，分子量の異なる複数の直鎖高分子成分を指定する．

分子量分布のある直鎖高分子系の場合� �
component_number=10

molecule_spec1=linear

Z1=3.0

fraction1=0.05

molecule_spec2=linear

Z2=5.0

fraction2=0.1

molecule_spec3=linear

Z3=10.0

fraction3=0.15

molecule_spec4=linear

Z4=20.0

fraction4=0.2

.........� �
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簡単な例として，二様分布の場合を linear bdp.nplsとしてサンプルフォルダに納めてある．

4.3.7 星形高分子

図 4.2のように，分岐点を 1点だけもち，そこから放射状に腕が伸びている高分子．

1&.)0"❂❍mZ

+$&1'-#.)0%(,

1&/*"❂❍m_❋❆❍_j❑n❄❏❊on

図 4.2: 星形高分子

この形の分子の形状を指定するには，腕の分子量（パラメーター名 armZ）に加えて，分岐点から伸びてい

る腕の数（パラメーター名 arm per junction）の指定が必要である．そこで以下のように記述する．（サンプル

ファイル star.nplsの一部）

星形高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=star

armZ1=5.0

arm_per_junction1=4� �
この例では，分岐点から伸びている腕の数が４，腕の長さが Z=5.0で与えられる星形高分子となる．パラメー

ター armZは分岐点からのびている腕の分子量を NAPLESにおける分子量単位 Zで示している．（分子量単位

の詳細は 6.5節を参照）パラメーター arm per junctionは，分岐点から伸びている腕の数を示している．

4.3.8 非対称星形高分子（共重合高分子）

分岐点から伸びている腕の長さや化学種の異なる星形高分子．二種類までの異なる腕を混在させることがで

きる．

非対称星形高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=astar

arm1Z1=5.0

arm2Z1=10.0

arm1_per_junction1=4

arm2_per_junction1=2

chemical_spec_for_arm1_of_component1=1

chemical_spec_for_arm2_of_component1=2� �
この例では図 4.3にあるような分子を記述している．なお，異なる化学種間の相互作用等の記述については 4.3.4
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を参照のこと．

第二成分分岐部分（腕の数２，長さ各１０）

第一成分分岐部分（腕の数４，長さ各５）

chemical_spec_for_arm1_of_component1=1

arm1Z1=5 

arm1_per_junction1=4

chemical_spec_for_arm2_of_component1=2

arm2Z1=10

arm2_per_junction1=2

図 4.3: 非対称星形高分子

4.3.9 ポンポン形高分子

図 4.4のように，２つの星形高分子を，１本の線状高分子で接続した形をもつ．

9)6/8"❂❍mZ

2')9*4%6/8

#&)1-5)6,0*4%9)70"❂❍m_❋❆❍_j❑n❄❏❊on

#&)1-+&($3.)6/8"❃❍❊❅❈❆Z

図 4.4: ポンポン形高分子

1998年にMcLeichと Larson [7]により，分岐高分子のモデルとして星形高分子の次に複雑なクラスであると

規定された．この高分子の形状を記述するには．星形高分子の記述に加えて，２つの星形高分子を接続する線状

高分子の長さ（パラメーター名 bridgeZ）が必要になる．記述例は以下である．（サンプルファイル pompom.npls

の一部）

ポンポン形高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=pompom

armZ1=7.0

arm_per_junction1=3

bridgeZ1=15� �
この例では分岐点から伸びている腕の数が３，腕の長さが Z=7.0で与えられる星形高分子２つを，分子量 Z=15

の直鎖高分子で接続した pompom高分子を示している．星形高分子を接続する直鎖高分子は，arm per junction

のカウントに入っていないので注意されたい．
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4.3.10 ポンポン共重合高分子

ポンポン高分子の拡張として以下のように記述すると，ポンポン部分とブリッジ部分の化学種を変えた共重

合高分子となる．

ポンポン形共重合高分子のパラメータ記述例� �
chemical_spec_for_component1=1

molecule_spec1=pompom

armZ1=7.0

arm_per_junction1=3

bridgeZ1=15

chemical_spec_for_arm_of_component1=2� �
chemical spec for componentで指定される化学種がブリッジ部分の化学種となる．

4.3.11 櫛形高分子

図 4.5のように，複数の星形高分子を，線状高分子で接続した形をもつ．

?+;4="❂❍mZ

7)+?,9&;4=

7)+61:+;05,9&

7)+>2:,9&;4=
#;4$'-+61+5"j❑n❄❏❊on_n❑m❃❆❍

61.(*%83+;4="❃❍❊❅❈❆Z

/61+?+<5"❂❍m_❋❆❍_j❑n❄❏❊on

図 4.5: 櫛形高分子

ポンポン高分子の拡張．この高分子の形状を規定するには，ポンポンの場合に加えて，1分子あたりの分岐点

の数（連結する星形高分子の数：パラメーター名 junction number）が必要になる．記述例は以下である．（サ

ンプルファイル comb.nplsの一部）

櫛形高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=comb

armZ1=2

arm_per_junction1=3

bridgeZ1=10

junction_number1=3� �
分岐点から伸びている腕の数が３，腕の長さが Z=2.0で与えられる星形高分子３つを，分子量 Z=10の直鎖高

分子で接続した櫛型高分子を示している．また，分岐の数は，分子内で接続されている全ての星形高分子で同

じになっている．
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4.3.12 櫛形共重合高分子

櫛形高分子の拡張として，ポンポン高分子と同様に，分岐部分の化学種を変えることで，共重合体とするこ

とができる．

櫛形共重合高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=comb

chemical_spec_for_component1=1

armZ1=5.0

arm_per_junction1=3

bridgeZ1=10

junction_number1=3

chemical_spec_for_arm_of_component1=2� �
4.3.13 直鎖共重合体

ジブロック共重合体，トリブロック共重合体を計算するには，直鎖高分子の記述を拡張する．まずジブロッ

ク共重合体では以下のようにする．

ジブロック共重合高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=diblock

Z1=20

block_ratio1_1=0.5

chemical_id_for_block1_1=1

chemical_id_for_block2_1=2� �
まず Z1=20で全体の分子量を決める．次に block ratio1 1=0.5で，ブロック比を与える．ブロック比は 0以上 1

以下であり，分子量は全体の分子量にブロック比を掛けたものになる．また，続いて，chemical id for block1 1

により，それぞれのブロックに対して化学組成を記述する．

次の例でトリブロック共重合体の例を示す．

トリブロック共重合高分子のパラメータ記述例� �
molecule_spec1=triblock

Z1=20

block_ratio1_1=0.3

block_ratio2_1=0.3

chemical_id_for_block1_1=1

chemical_id_for_block2_1=2

chemical_id_for_block3_1=1� �
ほぼジブロック共重合体に準じた書式になっている．上記の例で記述される高分子は図 4.6に示したものになる．
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第一ブロック部分

block_ratio1_1=0.3

chemical_id_for_block1_1=1

（この部分の分子量）=（全分子量）x（ブロック比）

6=(Z1=20)x(block_ratio1_1=0.3)

第二ブロック部分

block_ratio2_1=0.3

chemical_id_for_block2_1=2

第三ブロック部分

chemical_id_for_block3_1=1

（この部分のブロック比）=1-（他のブロック比の総和）

　　　　　　　　　　　　=1- (0.3+0.3) = 0.4

図 4.6: トリブロック共重合高分子

なお分岐共重合高分子の与え方は，星形，ポンポン形，櫛型分岐高分子の記述を参照のこと．

4.4 ゴムやゲル等の架橋材料

ゴムやゲル等の架橋材料のシミュレーションを行う場合，いきなり系をつくることができない（初期構造の

妥当性を保証できない）ため，まず高分子メルトを想定した計算を行って系の平衡化を行う．その後架橋させ

て架橋材料系とする．

架橋材料の作り方� �
1. 架橋前の高分子系を 4.3節に従って作成する．

2. 平衡状態計算を行って系を平衡化する．4.6.3節．

3. 系に架橋点を導入する．（本節）

4. 架橋された系に変形を与えてレオロジー測定を行う．4.6節．� �
高分子系の計算と異なる点は，平衡化後に架橋点の導入を行う点である．

4.4.1 架橋点導入用入力ファイル

架橋点を導入するには，架橋させる前の試料の情報を書き，平衡化条件を記述し，さらに架橋させる条件に

ついて記述する．以下に入力ファイルの例を示す．

架橋点導入パラメータ記述例� �
molecule_spec1=linear

Z1=20

flow_mode=gelation

pre_reptation_step=100

quit_dynamics_count=100

crosslink_mode=random

crosslink_fraction=0.1� �
系に架橋点を導入するには，flow modeに gelationを指定する．まず pre reptation stepで指定される計算ス
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テップ（ここでは 100ステップ）で系を平衡化し，その架橋する．この例では，からみあい点のうち 10％を

ランダムに架橋点に変更する．上記の例では，架橋後，さらに 100ステップの計算を行っている．

4.4.2 架橋点導入の応用

２種類の異なる化学種の高分子をブレンドしたとき，その片方だけを架橋させることも可能である．その場

合には以下のように記述する．

ブレンドでの架橋点導入パラメータ記述例� �
chemical_component_number=2

chi12=2.0

component_number=2

#

molecule_spec1=linear

Z1=20

fraction1=0.5

#

molecule_spec2=linear

Z2=5

fraction2=0.5

#

flow_mode=gelation

pre_reptation_step=100

quit_dynamics_count=100

crosslink_chem=1

crosslink_mode=random

crosslink_fraction=0.1� �
上記の例では，第一成分（つまりZ = 20の成分）のみで形成されるからみあいだけが架橋される．crosslink fraction

の値は，指定された化学種どうしのからみあいのなかから，どれだけを架橋させるか，を指定することになる．

なお，化学種についての架橋指定をブロック共重合体で行えば，分子の特定の場所で架橋させることができ

る．たとえば分子の末端に近い部分だけで架橋させたいときは，まず直鎖のトリブロック共重合体を指定し，

メルトの状態で平衡化し，適当に相分離をさせてから架橋させる．
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共重合体での架橋点導入パラメータ記述例� �
chemical_component_number=2

chi12=2.0

component_number=1

#

molecule_spec1=triblock

Z1=20

block_ratio1_1=0.1

chemical_id_for_block1_1=1

block_ratio2_1=0.8

chemical_id_for_block2_1=2

block_ratio3_1=0.1

chemical_id_for_block3_1=1

#

flow_mode=gelation

pre_reptation_step=100

quit_dynamics_count=100

crosslink_chem=1

crosslink_mode=random

crosslink_fraction=0.5� �
この例では，全長が Z = 20の直鎖高分子の，両端 10％づつが架橋点を形成する．

4.4.3 架橋点導入後のレオロジー計算

架橋化した系に変形を与えてレオロジー測定を行いたい場合には，架橋計算の後で得られる finalconf.npls

ファイル（系の全状態を保存しているファイル）を用いて計算を再実行する必要がある．

具体例を示して説明する．ここでは架橋系に，ステップせん断変形を与える．まず flow mode=gelationと

して，架橋系を作成する．（4.4.1節参照．）次に計算に用いた入力パラメーターファイルを，以下のように書き

換える．

架橋点導入系に変形を与える入力ファイルの記述例� �
molecule_spec1=linear

Z1=20

flow_mode=step_shear

calculation_mode=continue

initial_strain=1.0

pre_reptation_step=5

quit_dynamics_count=1000� �
ここでのポイントは，calculation modeが continueとなっていることである．これにより，初期構造として

finalconf.nplsに書かれている構造が読み込まれる．また，このとき，molecule specと Zの値については，架

橋導入操作に使用した高分子系と同じになっていなければならない．架橋導入に関する記述は，あってもなく

ても関係ない．

動的粘弾性試験を行い，G’G”を求める場合は，さらに簡単である．架橋点導入に用いた入力ファイル名を

test.npls，計算の結果できた系の状態を保存しているファイルをfinalconforg.nplsとする．naplesgwOCTA(.exe)

を利用できるならば入力ファイルの書き換えは不要で，コマンドラインで以下のように入力すればよい．
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naplesgw.outによる架橋系の G’G”計算� �
> naplesgwOCTA(.exe) -config finalconforg.npls -input test.npls� �

4.5 分子量Z値の決め方

NAPLESでは分子量の単位として，からみあい点間分子量Me で分子量M を割った値 Z を採用している．

ただし，一般に実験的に求められるMe，およびレプテーション理論や PASTAで採用されているMeをそのま

ま利用することはできない．以下に述べる補正が必要である．まず実験的にはMeは以下の式で求められる [9]．

Me =
ρRT

G0
(4.1)

ここで ρは密度（溶液系の場合には高分子の密度），Rは気体定数，T は温度，G0 はプラトー弾性率である．

この値が多くの場合文献やデータベースに登録されている．もし溶液などでMe の値がわからない場合には，

プラトー弾性率 G0（と高分子濃度 ρ）の計測だけは行わないと NAPLESでの計算に乗せることはできない．

NAPLESで必要な分子量 Z は，対象とする分子の分子量M と 4.1式のMe を用いて，

Z算出のための式� �
Z =

M

Me
× 1.6 (4.2)� �

で求めることができる [2]．1

4.6 変形および流れ場の設定

4.6.1 基本事項

流れ場設定は，パラメーター名 flow typeで流れ場の基本的な形状を規定し，あわせてそれぞれの流れ場に

必要なパラメーターを随時規定する．流れ場は，せん断，1軸伸長，2軸伸長，平面伸長のそれぞれの変形形

態で，ステップ変形とスタートアップ変形（定常変形），せん断の場合はこれに加えて動的モードを選択でき

る．以下，それぞれの場合のパラメーター記述方法と記述例を示す．なお，naplesOCTA(.exe)では上記の基

本変形様式を混合して加えることはできない．

4.6.2 時間スケールおよび流動速度について

NAPLESでは，6.5節に示すように τe を計算の基本的時間スケールとしている．つまり，流動速度も 1/τe

の流れを基本としている．従って流動条件を現実に合わせてきめるには τe の値が必要である．τe の現実の値

を決める方法については，3.8.1節を参照のこと．

4.6.3 系の平衡化（熱処理）

レオロジーの実験をされた経験をお持ちの方ならおわかりのように，サンプルをバージンの状態でいきなり

測定を開始しても意味のあるデータをとることができない．この理由は，サンプル内部の状態が十分に平衡化

されていないためである．平衡化された状態から開始しなければ，データはサンプルを準備した時の条件に依

存して変化してしまうため，再現性も悪い．実験ではこれを避けるために測定に先立って，サンプルをガラス

転移温度より十分高い温度でしばらく放置する．これは平衡化あるいは熱処理と呼ばれる．

1NAPLES が計算の妥当性を保証する Z の値の範囲は，2 以上約 100 以下程度である．
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NAPLESも同様である．NAPLESにおける高分子のからみあい構造は，計算開始直後は平衡状態でなく，

局所的なストレスがかかった状態にある．これを解消してから計算を開始しないと，データの信頼性が低くな

る．そこで，系に流動を加える場合には必ず以下のパラメーターを付け加えることを推奨する．

平衡化時間の設定� �
pre_reptation_step=100� �

ここで与える時間（単位時間は τe，詳しくは 6.5節参照）の間，システムには流れや変形がかからない．変形

させずに待つ時間の推奨値は，そのシステムの最長緩和時間（3.8.1節を参照）である．最長緩和時間 τcは，直

鎖分子あるいは星形分子の場合計算する分子の分子量を Z であらわしたとき τc = 0.0025Z3.6τe であらわされ

る．τcが計算時間に対して非現実的な場合（10,000を超える場合）には，最低でも 100，分子量が大きな場合

や分岐構造が複雑な場合には 1000を推奨したい．

なお，以下の場合には平衡化せずにいきなり計算を開始してもよい．その場合には pre reptation step=0と

指定する．

平衡化の必要がない場合� �
• 流動のない平衡状態（flow type=equilibrium）で計算する場合．このときは後のデータ処理段階で，

データを見ながら計算開始直後の意味の無いデータをカットする．

• 定常流動下で定常粘度だけがとりたい場合．粘度が定常に達するのを待てば，系は定常状態にある
と判断されるので，定常に達するまでの値を捨てるのであれば平衡化処理は不要．ただし，応力の

時間変化を問題にする場合は平衡化してから流れをスタートさせる必要がある．

• 計算を再スタートさせる場合（2.2.3参照）．再起動するための calculation mode=restartというパ

ラメーターがファイル中にある場合には，pre reptation stepパラメーターは無効化される．� �
4.6.4 ステップ変形

せん断，一軸，二軸，平面変形をある瞬間にステップ状に与える変形モード．これを行うには，以下のよう

に記述する．

ステップ変形を与えるパラメータ記述例� �
flow_type=step_shear

pre_reptation_step=100

initial_strain=0.5

quit_dynamics_count=10000� �
ここでflow typeパラメーターが流れ場を設定する．以下に指定できる流動形態の一覧を示す．pre reptation step

表 4.2: ステップ変形の流動形態指定

流れ形態 入力する値

せん断 step shear

一軸 uniaxal step

二軸 biaxal step

平面 planar step

が平衡化のための時間ステップを表し，initial strainが平衡化後に与えるせん断ひずみ量をHency（ヘンキー）



48 第 4章 NAPLES入力ファイル

ひずみであらわしている．quit dynamics countは計算を終了させるまでの時間を表している．つまりこの例

では 100ステップの平衡化後（流れや変形のない計算を行った後），Hencyひずみで 0.5のせん断ひずみを与

え，その後 10000ステップの間，再び変形のない状態での計算を行って応力の緩和をみる．せん断ひずみで 0.5

のひずみ量というのはレオメーターなどでよく用いられる%の表示では，この例だと 50%である．また 1軸伸

長ひずみの場合には，Hencyひずみ ϵは，伸長前の系の長さを l0，伸長後の長さを lとした場合に，

ϵ = exp
l

l0
(4.3)

で与えられる．ちなみに引っ張り試験などで用いられる伸長度は通常 l/l0で与えられるので注意が必要である．

計算を終了させるまでの時間 quit dynamics countは，3.8.1節にある最長緩和時間の２倍程度とすることが

のぞましい．最長緩和時間は，計算する分子の分子量を Z であらわしたとき τc = 0.0025Z3.6 である．ただし

ポンポン形や櫛型の場合はもっと長い．いったん終わった計算を再開することもできるので，最長緩和時間が

不明な場合には数千から 1万程度の値を入力しておく．

なお，実験と同様にせん断ひずみ量が小さすぎる場合には応力が検出されない．ひずみ量がおよそ 0.25以下

の場合には数値計算の誤差が大きくなるために意味のある結果を得ることが難しい．線形緩和弾性率の時間依

存カーブを精度よく取得したい場合には，平衡状態での計算を長時間行い，応力の自己相関関数を計算する．

この方法の詳細は 3.2節をご覧いただきたい．

4.6.5 スタートアップ流れ（定常流）

せん断，一軸，二軸，平面変形をある瞬間から一定のひずみ速度で与える流動変形モード．これを行うには，

以下のように記述する．

スタートアップ流れのパラメータ記述例� �
flow_type=start_up_shear

pre_reptation_step=100

strain_rate=0.05

quit_dynamics_count=10000� �
ここで flow typeパラメーターが流れ場を設定する．流れ場の一覧を以下に示す．pre reptation stepが平衡化

表 4.3: スタートアップ流れの流動形態指定

流れ形態 入力する値

せん断 start up shear

一軸 uniaxal

二軸 biaxal

平面 planar

のための時間ステップを表し，quit dynamics countは計算を終了させるまでの時間を表している．つまりこ

の例では 100ステップの平衡化後（流れや変形のない計算を行った後），Hencyひずみでひずみ速度 0.05の流

れを，その後 10000ステップにわたって与え続ける．ここでひずみ速度は，NAPLESの時間単位 τeで無次元

化されていることに注意が必要である．実際のひずみ速度は，1/τeを掛けた値になる．τeの求め方については，

3.8.1節を参照のこと．計算を終了させるまでの時間 quit dynamics countも同様に τe の単位になっている．

なお，スタートアップ流れの計算を行うに当たっては，伸長変形ひずみをできるだけ稼ぐために，あらかじ

め負のひずみがかかった，立方体でないセルから計算をスタートさせる．そのため，pre reptation step によ

る平衡化が十分でないと，負の伸長応力が検出されることがある．十分な平衡化時間をとっていただきたい．
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また，flow type=equilibriumでの計算で得られた finalconf.nplsファイルでは，伸長流動の計算をリスタート

させることはできない．せん断のときはこの限りでない．

4.6.6 動的せん断

せん断ひずみが式 4.4で与えられる時間変化を伴うモード．線形粘弾性プロファイルG∗(ω)を求めるために

用いられる．

γ = γ0 sin(ωt) (4.4)

動的せん断のパラメータ記述例� �
flow_type=dynamic_shear

pre_reptation_step=100

strain_ampritude=0.25

strain_omega=0.1

dynamic_strain_cycle=5.0� �
pre reptation stepが平衡化のための時間ステップを表している．strain ampritudeは式 4.4の γ0，strain omega

は ωをそれぞれ表す．dynamic strain cycleは，式 4.4のような振動ひずみを何周期分与えるかを示している．

デフォルトは５であるが，長時間を計算する場合には長すぎる場合があるので適宜増減する．ここでのひずみ

周波数は，NAPLESの時間単位 τeで無次元化されていることに注意が必要である．実際の周波数は，τeを掛

けた値になる．τe の求め方については，3.8.1節を参照のこと．

なお，このファイルによる計算だけでは，ある一つの周波数における応力の時間変化が得られるだけである．

このような応力ファイルから，その周波数に対するG′(ω)およびG′′(ω)の値を求めるには，解析ツールである

getggval(.exe)を用いる．さらに連続的に周波数を変化させ，線形粘弾性プロファイル G∗(ω)を周波数の関数

として得るためには自動処理などを用いる必要がある．詳しくは 3.3節を参照のこと．

4.7 計算の詳細条件の設定

NAPLESでは，ユーザーは試料に関する記述と，流動や変形に関する記述を行えば他の計算の詳細にかかわ

るパラメーター設定は不要である．ただし，チューニングを行うことで，意味のある結果を，より早く，より

精度よく得ることは可能であるので，計算時間や精度に疑問のある場合には本節をお読みいただきたい．

NAPLESに限らず，分子運動を計算してそこからマクロな物性値を予測する分子シミュレーションとよばれ

る手法では，構成方程式を用いた計算とは異なり，多数の分子運動の結果を統計処理して応力を算出する．こ

のため計算の負荷を高くするほど精度が向上し，計算を軽くするほど精度は落ちる．本節では，そのような目

的で計算条件の設定を行う場合について説明する．

なお，精度を向上させる方法や計算の負荷を落とす方法は目的別に 7.2節および 7.1節にも簡単に説明して

あるので参照いただきたい．

4.7.1 乱数の種の設定

NAPLESでは統計物理学的計算を行うため乱数が重要な意味を持っているが，コンピューターでは疑似乱数

列と呼ばれる統計的に乱数と見なすことができる数列を用いる．この乱数列は，初期に与える数値（種という）

を変えることで異なる数列となる性質をもっている．NAPLESではこの性質を利用して，同じ実験条件でもサ

ンプルを変えて統計量をとることができるようになっている．乱数の種は，以下のパラメーターで与える．
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乱数の種を設定するパラメータ� �
seed=[任意の整数値]� �

たとえば，以下のような入力パラメーターファイルを作成し，直鎖単分散の系にステップせん断を与える応力

緩和のシミュレーションを行うとする．

seed=845

flow_type=step_shear

pre_reptation_step=100

initial_strain=0.5

quit_dynamics_count=1000000

component_number=1

molecule_spec1=linear

Z1=20

fraction1=1.0

この入力パラメーターファイルを用いて計算する限りは，常に同じ値が結果ファイルであるmeasure.nplsに書

き込まれる．しかし，一行目の seed値を変更すると，実験を繰り返したときと同様に，ほとんど同じながらも

少しだけ異なる結果を返してくる．これは，系に含まれる分子の初期状態が，seed値を変えることで変わるか

らである．実験でいうなら，サンプルを変えて同じ実験を行う場合に相当する．このように seed値だけを変更

した計算を繰り返し，結果の平均をとることで計算の精度を向上させることができる．なお，seed値は指定の

ない限り NAPLES内部であらかじめ設定された値が計算に用いられるため，seed値の指定をせずに計算をす

ると他の計算条件が同じである限り，常に全く同じ結果をかえしてくる．

4.7.2 計算セルサイズの設定

NAPLESは分子シミュレーションに一般によく用いられる周期境界条件を用いている．ユニットセルの一辺

あたりのサイズは，以下のパラメーターで与えることができる．

計算セルのサイズを設定するパラメータ� �
cell_size=[ユニットセルの１辺の長さ．指定のない場合は 8]� �

ここでセルサイズの単位は，からみあいセグメントの平均長さ aである．（詳しくは 6.5節を参照）周期境界条

件の単位セルのサイズは一般にできるだけ大きくとった方がよいが，大きくとることでシステムサイズが大き

くなり，計算しなければならない分子の数が増えてしまう．これにより計算負荷が高まり，計算が重くなる．

一般には，分子のサイズに比べて十分大きくする必要がある. なお，セルサイズの最大推奨値は 16，最小値

は 4である．ただし，伸長流動下で計算をする場合には，最大ひずみがセルサイズによって違う．最大ひずみ

を大きく取りたい場合には，できるだけ大きなセルサイズを採用する必要がある．

4.7.3 セグメント数密度

NAPLESは多数の分子を同じ計算セル中に導入して計算を行っている．このためセル中にどれくらいの濃

度で分子を存在させるかを決めなければならない．実験では高分子の濃度によってからみあい点の数が変化し，

これによりからみあい点間分子量も変化するため，濃度はきわめて重要なパラメーターであるが，NAPLESの

場合には濃度とからみあいセグメントの平均長さ aは独立なパラメーターとして扱われているため，ユーザー

は濃度を任意に設定できる．また出力される結果も極端な場合をのぞけばセグメント数密度にはほとんどよら

ない．そこでどうしても高速に計算をおわらせたい場合など，結果は保証しないが，このパラメーターを変更

することができる．
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セグメント数密度を設定するパラメータ� �
C=[単位体積あたりのからみあいセグメントの数密度．指定のない場合は 10(推奨値)]� �

C の値を倍の 20 とすると，計算は倍の時間を要するが精度もそれだけよくなる．逆に半分の 5 とすると，

精度は犠牲となるが計算は半分の時間で終了する．ただし，分岐高分子の場合の，１分岐点あたりの分岐数

（arm per junction）の値よりも Cの値を小さくすると，セグメントの空間濃度揺らぎが大きくなりすぎて計

算がうまくいかなくなるので注意が必要である．

4.7.4 計算時間刻みの設定

まずはじめに，このオプションは設定変更しないことを推奨する．NAPLESでは本来連続の時間発展方程式

を差分化して数値的に解いているため，計算のための時間刻みが設定されている．一般に数値積分では，時間

刻みが小さいほど真の解に近い答えを得ることができるが，時間刻みを小さくするとそれだけ計算時間がかか

るため，時間刻みを変えながら計算を行って，結果に影響がでない最大の時間刻み幅を採用する．NAPLESで

はこの最適化された時間刻みがあらかじめ入っているが，どうしても高速に計算をおわらせたい場合など，結

果は保証しないが，このパラメーターを変更することができる．

数値積分の時間刻みを設定するパラメータ� �
p2=[数値積分の時間刻み幅．指定のない場合は 0.01(推奨最適値)]� �

p2の値を倍の 0.02にすると，計算は半分の時間で終了できる．ただし結果は保証されない．

4.7.5 出力ファイルの設定

NAPLESでは refoutputfileに示すように種々のファイルを計算の結果として出力する．ファイルの出力は

好みに応じて制御できる．入力パラメーターとして与えることができる制御キーは以下である．

出力ファイルを制御するパラメータ� �
measure_flag=[応力ファイル measure.nplsを書き出すインターバル．デフォルトは 1（推奨値）]

chain_av_flag=[分子鎖の形態に関する統計量 stat.nplsを書き出すインターバル．デフォルトは 0（書

き出さない）]

snap_shot_save_flag=[スナップショット作成のための全形態 config[xxxx].nplsを書き出すインター

バル．デフォルトは 0（書き出さない）]

free_end_stat_flag=[架橋されていない末端に関する統計分布情報 tailZdist[xxx].npls および

tailNdist[xxx].nplsを書き出すインターバル．]� �
これらのファイルの詳細は，それぞれ 5.3節（measure.npls），5.4節（stat.npls），5.6節 (config.npls)，5.11

節 (tailZdist.nplsおよび tailNdist.npls) をご覧いただきたい．

4.8 パラメーターファイルリファレンスマニュアル

表 4.4: パラメータリファレンス
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パラメーター 意味 例

calculation mode 計算起動時の設定．newを与えると新規

に開始．restartとするとfinalconf.nplsフ

ァイルの状態から再開．deformとすると

finalconf.nplの状態から再開し，かつパ

ラメーターファイルに設定された変形を

与える．デフォルトは new．

calculation mode=new

cell size 周期境界条件の単位セルのサイズ．デフォ

ルト値は 8．（単位は a）

cell size=8

C 単位体積（a3）に含まれるからみあいセ

グメントの数．デフォルト 10．この値は

計算の結果に本質的には影響しない．

C=10

p2 NAPLESの計算式を数値積分する際の刻

み幅．デフォルト値は 0.01（単位は τe）．

この値を変更すると結果が保証されない．

p2=0.01

seed NAPLESの計算式における乱数の種．同

じ計算条件で異なるサンプルを生成する

ために利用．

seed=845

quit dynamics count 計算を終了する時間ステップ．（単位は τe） quit dynamics count=10000

flow type 流れ場を規定するパラメータ．equilib-

rium（平衡，流れなし），step shear（ス

テップせん断），uniaxal step（ステップ

一軸新伸長），biaxal step（ステップ二軸

伸長），planar step（ステップ平面伸長），

start up shear（スタートアップせん断），

uniaxal（一軸伸長），biaxal（二軸伸長），

planar（平面伸長），gelation(架橋作成)

, dynamic shear（動的せん断）が選択で

きる．デフォルトは equilibrium

flow type=uniaxal

pre reptation step 流動を与える前に必要な，流れのない平

衡化時間．デフォルトは 100．

pre reptation step=100

initial strain ステップ変形を与える際のひずみ量．デ

フォルトは 0．

initial strain=0.5

strain rate スタートアップ流れの際のひずみ速度．単

位は 1/τe．デフォルトは 0．

strain rate=0.01

strain ampritude 動的せん断モードの際のひずみ振幅．デ

フォルトは 0.25

sstrain ampritude=0.25

strain omega 動的せん断モードの際の周波数．単位は

1/τe．デフォルトは 0．

strain omega=0.01

dynamic strain cycle 動的せん断モードの際のひずみサイクル

数を与える．（例えば２ならば２周期分の

正弦波形ひずみをあたえて終了する．）デ

フォルトは 5.

dynamic strain cycle=2.0
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パラメーター 意味 例

chemical component number サンプルに含まれる化学種の数．デフォ

ルトは 1

chemical component number=2

chi12 化学種間の相互作用パラメーター chi12=2.0

bond ratio for chemical [化学種] [化学種]のからみあいセグメント長さ．デ

フォルトは 1.0

bond ratio for chemical2=1.5

friction ratio for chemical [化学

種]

[化学種]のからみあいセグメントあたり

の摩擦係数．デフォルトは 1.0

friction ratio for chemical2=1.5

component number サンプルに含まれる構成成分の数．デフォ

ルトは 1

component number=2

chemical spec for component [成

分数]

　 [成分数]成分の化学種 chemical spec for component2=2

molecule spec[成分番号] [成分番号] 成分の分子形状．linear（直

鎖）， star（星形）， pompom（ぽんぽ

ん型）， comb（櫛形），astar（非対称星

形）,diblock（ジブロック共重合体）,tri-

block（トリブロック共重合体）が選択可

能．

molecule spec2=star

fraction[成分番号] [成分番号]成分の体積分立． fraction1=1.0

Z[成分番号] 直鎖成分の分子量．単位は NAPLESか

らみあい点間分子量

Z1=10

arm1Z[成分番号] 非対称星形分岐高分子の，第一分岐部分

の分子量．単位は NAPLESからみあい

点間分子量

arm1Z1=3

arm2Z[成分番号] 非対称星形分岐高分子の，第二分岐部分

の分子量．単位は NAPLESからみあい

点間分子量

arm2Z1=5

bridgeZ[成分番号] ポンポン型および櫛形高分子の分岐間ブ

リッジの分子量．単位は NAPLES から

みあい点間分子量

bridgeZ2=20

arm per junction[成分番号] 分岐高分子の，分岐あたりの腕の数 arm per junction3=3

arm1 per junction[成分番号] 非対称星形分岐高分子の，第一分岐部分

の腕の数

arm1 per junction3=3

arm2 per junction[成分番号] 非対称星形分岐高分子の，第二分岐部分

の腕の数

arm2 per junction3=3

junction number[成分番号] ポンポン型および櫛形高分子の１分子あ

たりの分岐点の数

junction number4=3

chemical spec for

arm of component [成 分 番

号]

ポンポン形および櫛形高分子の共重合体

の場合，分岐部分（腕）の化学組成

chemical spec for

arm of component2=2

block ratio1 [成分番号] 直鎖ブロック共重合高分子の第一ブロッ

ク部分のブロック比

block ratio1 1=0.5
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パラメーター 意味 例

block ratio2 [成分番号] 直鎖ブロック共重合高分子の第二ブロッ

ク部分のブロック比（トリブロック共重

合体の場合のみ有効．）

block ratio2 1=0.5

chemical id for block1 [成分番

号]

直鎖ブロック共重合高分子の第一ブロッ

ク部分の化学組成

chemical id for block1 1=1

chemical id for block2 [成分番

号]

直鎖ブロック共重合高分子の第二ブロッ

ク部分の化学組成

chemical id for block2 1=2

chemical id for block3 [成分番

号]

直鎖ブロック共重合高分子の第三ブロッ

ク部分の化学組成（トリブロック共重合

体の場合のみ有効）

chemical id for block3 1=1

crosslink mode 架橋点生成指示．noneまたは randomが

指定できる．

closslink mode=random

crosslink fraction からみあい点における架橋作成の割合． crosslink fraction=0.1

crosslink chem 架橋点生成の化学種． crosslink chem=1

chain av flag stat.nplsファイルを出力するためのキー．

デフォルトは 0（出力されない．）数字が

指定された場合は，出力する時間のイン

ターバルをしめす．

chain av flag=10

measure flag measure.nplsファイルを出力するための

キー．デフォルトは 1．出力する時間の

インターバルをしめす．

measure flag=1

snapshot save flag config[保存時刻].npls ファイルを出力す

るためのキー．デフォルトは 0（出力さ

れない．）数字が指定された場合は，出力

する時間のインターバルをしめす．

snap shot save flag=1000

free end stat flag tailZdist[保存時刻].npls および tail-

Ndist[保存時刻]ファイルを出力するため

のキー．デフォルトは 0（出力されない．）

数字が指定された場合は，出力する時間

のインターバルをしめす．

free end stat flag=1000

FENE flag tailZdist[保存時刻].npls 伸びきり効果を

制御するキー．デフォルトは falseで導入

されない．

FENE flag=true

maximum stretch for chemical[化

学種]

伸びきり効果が指定された場合に最大伸

長比を規定する．デフォルト値は 4．

maximum stretch for chemical1

=10

friction reduction flag 分子の伸長配向に依存する分子摩擦を制

御するキー．デフォルトは falseで導入し

ない．

friction reduction flag=true

4.9 UDFファイルリファレンス

UDF形式のファイルに設定するパラメータ名を記載する．パラメータ名は NAPLESオリジナルのものとほ

とんど同じであり，意味も同様であるので，詳細は NAPLESオリジナルのパラメータの説明を参照して頂き

たい．
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図 4.7: Gourmetで UDFファイルを開いた例

Chemical Component[]
UDF形式の入力ファイルでは化学種は配列として設定する．化学種の数は配列の数として自動認識される

ので設定しなくて良い．

• Name : 任意の化学種の名前．

• Id : 1または 2を設定する．

• G0 : プラトー弾性率 G0[Pa]．特に設定しなくてもよい．

• G nap : NAPLES単位応力 [Pa]．出力結果の有次元化に用いる．必須ではない．

• Me nap : NAPLES絡み合い点間分子量Me[g/mol]．特に設定しなくてもよい．

• tau d : 最長緩和時間 [s]．特に設定しなくてもよい．

• tau e : 単位時間 [s]．出力結果の有次元化に用いる．必須ではない．

• chi12 : 化学種 1と 2の相互作用パラメータ．化学種 2が存在する場合のみ登録すればよい．

• bond ratio for chemical : 化学種 1に対する 2の絡み合いセグメント長さの比．化学種 2が存在する場

合のみ登録すればよい．

• friction ratio for chemical : 化学種 1に対する 2のセグメントあたりの摩擦係数の比．化学種 2が存在

する場合のみ登録すればよい．

• FENE flag : 伸びきり効果を制御するキー．デフォルトは falseで導入されない．

• maximum stretch for chemical[] : 伸びきり効果が指定された場合に最大伸長比を規定する．デフォルト

値は 4．

• friction reduction flag : 分子の伸長配向に依存する分子摩擦を制御するキー．デフォルトは falseで導入

しない．

Component[]
UDF形式の入力ファイルでは構成成分は配列として設定する．成分の数は配列の数として自動認識される

ので設定しなくて良い．
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• fraction : 体積分率．

• molecule spec : 分子形状（linear, start, pompom, comb, astar, diblock, triblock ）

• linear.chemical spec for component : 成分の化学種番号

• linear.Z : 直鎖成分の分子量

• star.chemical spec for component : 成分の化学種番号

• star.armZ : 分岐点から伸びる腕の分子量

• star.arm per junction : 分岐点から伸びる腕の数

• astar.chemical spec for arm1 of component : 第 1分岐部分の化学種番号

• astar.arm1Z : 第 1分岐部分の分子量

• astar.arm1 per junction : 第 1分岐部分の腕の数

• astar.chemical spec for arm2 of component : 第 2分岐部分の化学種番号

• astar.arm2Z : 第 2分岐部分の分子量

• astar.arm2 per junction : 第 2分岐部分の腕の数

• pompom.chemical spec for component：成分の化学種番号

• pompom.armZ : 分岐点から伸びる腕の分子量

• pompom.arm per junction : 分岐点から伸びる腕の数

• pompom.chemical spec for arm of component : 腕部分の化学種番号

• pompom.bridgeZ : ブリッジ部分の分子量

• comb.chemical spec for component : 成分の化学種番号

• comb.armZ : 分岐点から伸びる腕の分子量

• comb.arm per junction : 分岐点から伸びる腕の数

• comb.chemical spec for arm of component : 腕部分の化学種番号

• comb.bridgeZ : ブリッジ部分の分子量

• comb.junction number : 1分子あたりの分岐点の数

• diblock.chemical id for block1 : 第 1ブロック部分の化学種番号

• diblock.block1Z : 第 1ブロック部分の分子量

• diblock.chemical id for block2 : 第 2ブロック部分の化学種番号

• diblock.block2Z : 第 2ブロック部分の分子量

• diblock.block ratio1 : 第1ブロック部分のブロック比．diblockの場合にはdiblock.block1Z，diblock.block2Z

の比と一致するようにする． トリブロック共重合体の場合には tri block.block1Z，tri block.block2Z，

tri block.block3Z の比と一致するようにする．
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• tri block.chemical id for block1 : 第 1ブロック部分の化学種番号

• tri block.block1Z : 第 1ブロック部分の分子量

• tri block.chemical id for block1 : 第 2ブロック部分の化学種番号

• tri block.block1Z : 第 2ブロック部分の分子量

• tri block.chemical id for block1 : 第 3ブロック部分の化学種番号

• tri block.block1Z : 第 3ブロック部分の分子量

• tri block.block ratio1 : 第 1ブロック部分のブロック比．diblockの場合と同じ注意が必要．

• tri block.block ratio2 : 第 2ブロック部分のブロック比．diblockの場合と同じ注意が必要．

Simulation Conditions

• seed : 乱数の種

• cell size : セルサイズ

• C : セグメント数密度

• p2 : 時間刻み

• quit dynamics count : トータルの計算時間

• pre reptation step : 流れのない平衡化時間

• flow type : 流れ場の選択

• step shear.initial strain : ステップ変形を与える際のひずみ量

• uniaxal step.initial strain : ステップ変形を与える際のひずみ量

• biaxal step.initial strain : ステップ変形を与える際のひずみ量

• planar step step.initial strain : ステップ変形を与える際のひずみ量

• start up shear.strain rate : スタートアップ流れの際のひずみ速度

• uniaxal.strain rate : スタートアップ流れの際のひずみ速度

• biaxal.strain rate : スタートアップ流れの際のひずみ速度

• planar.strain rate : スタートアップ流れの際のひずみ速度

• dynamic shear.strain ampritude : 動的せん断モードの際のひずみ振幅

• dynamic shear.strain omega : 動的せん断モードの際の周波数

• dynamic shear.dynamic strain cycle : 動的せん断モードの際のひずみサイクル数

• gelation.crosslink mode : 架橋点生成指示． noneまたは random

• gelation.crosslink fraction : からみあい点における架橋作成の割合

• gelation.crosslink chem : 架橋点生成の化学種
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• chain av flag : stat.nplsファイルを出力するためのキー

• measure flag : measure.nplsファイルを出力するためのキー

• snapshot save flag : config[保存時刻].nplsファイルを出力するためのキー

• free end stat flag : tailZdist[保存時刻].nplsおよび tailNdist[保存時刻]ファイルを出力するためのキー

Simulation Parameters

• restart flag : リスタートフラグ（0:new, 1:restart, 2:deform）

• simulation type : 計算モード．normalまたは frequency scan．特に設定しなくてもよい．

• frequency scan.wmin : 最小周波数．実際には引数で与えるので，特に設定しなくてもよい．

• frequency scan.wmax : 最大周波数．実際には引数で与えるので，特に設定しなくてもよい．

• frequency scan.div : 分割数（one decade）．実際には引数で与えるので，特に設定しなくてもよい．

5章の出力ファイルを以下の該当項目にフルパスで記載する．これによって，結果の解析のためのアクショ

ンを実行することが可能となる．解析アクションの具体的な内容は、第３章を参照していただきたい．以下の

各項目が未入力の場合、解析アクションを実行した時点で UDFファイルディレクトリから該当する出力ファ

イルが検索され、該当項目に設定される．

Output

• movelog out : 状態報告ファイル

• prmcheck out : 実行パラメータ確認ファイル

• mesure out : 応力出力ファイル

• stat out : 分子形態統計値出力ファイル

• finalconf out : 最終形態保存ファイル

• config out : 途中経過保存ファイル

• bistress out : 二軸伸長応力の時間変化

• bistress smooth out : 上記のスムージングされた結果

• plstress out : 平面伸長応力の時間変化

• plstress smooth out : 上記のスムージングされた結果

• shearstress out : せん断応力の時間変化

• shearstress smooth out : 上記のスムージングされた結果

• unistress out : 一軸伸長応力の時間変化

• unistress smooth out : 上記のスムージングされた結果

• gt out : 線形せん断緩和弾性率ファイル

• gt smooth out : 上記のスムージングされた結果



4.9. UDFファイルリファレンス 59

• et out : 線形せん断粘度成長ファイル

• et smooth out : 上記のスムージングされた結果

• gw out : 動的粘弾性ファイル（線形緩和弾性率をフーリエ変換する方法,）

• gw smooth out : 上記のスムージングされた結果

• gwdirect out : 動的粘弾性ファイル（実験と同じように周波数の異なる三角関数状のひずみを与える方法）

• tailNdist out : 架橋構造解析ファイル（末端部分のモノマー数分布）

• tailZdist out : 架橋構造解析ファイル（末端部分が形成するからみあい点個数の分布）
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NAPLESと解析ツールにより，様々なファイルが生成される．2.4節により付属する解析ツールをそのまま

用いた場合，それぞれの処理結果ファイルは以下のように定められている．これらは，次の解析処理を行った

時には自動的に上書きされてしまうので，必要に応じて退避させる必要がある．なお，すべてのファイルはテ

キストファイルであり，テキストエディタで閲覧したり，グラフ描画ソフトに読みこませたりすることが可能

である．

UDF形式の入力ファイルを用いた場合には，各出力ファイルは入力 UDFファイルからリンクされる．入力

UDFファイル上のアクションによって，応力解析およびプロット機能を呼び出すことが可能である．

• bistress.npls, bistress smooth.npls：二軸伸長応力の時間変化ファイルとそのスムージングされた結果ファ

イル．内容の詳細は 5.7節を参照．

• configXXXX.npls：レオロジー計算モードで，計算の途中経過を保存するファイル．計算途中の状態を可

視化するなどの目的に使用できる．詳細は 5.6節を参照．

• et.npls, et smooth.npls：線形せん断粘度成長曲線とそのスムージングされた結果ファイル．内容の詳細

は 5.9節を参照．

• finalconf.npls：レオロジー計算モードで，計算をリスタートするための最終計算状態を保存するファイ

ル．詳細は 5.5節を参照．

• gt.npls, gt smooth.npls：線形せん断緩和弾性率曲線とそのスムージングされた結果ファイル．内容の詳

細は 5.8節を参照．

• gw.npls, gw smooth.npls：動的粘弾性カーブ（貯蔵弾性率 G’，損失弾性率 G”）とそのスムージングさ

れた結果ファイル．内容の詳細は 5.10節を参照．

• gwdirect.npls：動的粘弾性カーブ（貯蔵弾性率 G’，損失弾性率 G”）．内容の詳細は 5.10節を参照．

• input.npls：起動した際に，引数で Inputファイルを指定しない場合にデフォルトで読み込む入力パラ

メーターファイル．内容の詳細は 4節を参照．

• measure.npls：NAPLESがレオロジー計算をする際に出力する応力ファイル．内容の詳細は 5.3節を参

照．このファイルを元にして種々のレオロジー量が計算できる．

• movelog.npls：NAPLESの計算状況が記録されるログ．内容の詳細は 5.1節を参照のこと．

• plstress.npls, plstress smooth.npls：平面伸長応力の時間変化ファイルとそのスムージングされた結果ファ

イル．

• prmcheck.npls：NAPLESがレオロジー計算を開始するときに，計算条件を確認のために出力するファイ

ル．内容の詳細は 5.2節を参照のこと．

• shearstress.npls, shearstress smooth.npls：せん断応力の時間変化ファイルとそのスムージングされた結

果ファイル．
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• stat.npls：NAPLESが出力する分子の形態に関する情報を納めたファイル．内容の詳細は 5.4節を参照

のこと．

• tmp.npls：解析の途中に生じる中間作業ファイル．削除しても差し支えない．

• unistress.npls, unistress smooth.npls：一軸伸長応力の時間変化ファイルとそのスムージングされた結果

ファイル．

5.1 状態報告ファイル movelog.npls

naplesOCTA(.exe)が正常に実行されると，しばらくして naplesOCTA(.exe)と同じディレクトリに生成さ

れる．中身は以下のようになっている．

正常実行時のmovelog.nplsの内容� �
-------------------------

NAPLES is started with parameters in input.npls Thu Oct 17 18:32:40 2002

Initialization started. Thu Oct 17 18:32:40 2002

Main calculation started. 0 Thu Oct 17 18:32:46 2002

EQUILIBRIUM_CALC Thu Oct 17 18:32:46 2002� �
movelog.nplsファイルでは，イベントが起きた日時をエラーメッセージや起動ログと同時に記録する．上の例

では，input.nplsという入力パラメーターファイルにて NAPLESが起動しており，まず初期状態を作成した

後，６秒ほどして流れのない平衡状態での計算を開始したというメッセージが出力されている．流動変形を与

えた場合，平衡化プロセスも以下のように記録される．

ステップせん断変形正常実行時のmovelog.nplsの内容� �
SINGLE_STEP_CALC Thu Oct 17 18:44:37 2002

PRE_RUN 0 Thu Oct 17 18:44:37 2002

STEP_SHEAR_APPLIED 3 Thu Oct 17 18:44:59 2002

END 10 Thu Oct 17 18:46:08 2002� �
この例では，平衡化を３ステップ行い，その後ステップせん断変形が与えられ，１０ステップの計算を行って終

了している．なお念のためこれらはマニュアル用のテスト計算なのでレオロジー計算ではもっと長い時間の計

算が必要である．また，コマンドラインから起動し，コマンドラインで Ctrl-Cキーにより naplesOCTA(.exe)

を強制終了した場合には ENDSメッセージは記録されない．

入力パラメーターファイルの内容に間違いがあった場合には，以下のようなメッセージが出力される．

パラメーター入力パラメーターファイル中に間違いがあった時のmovelog.nplsのメッセージ� �
Description in the data file, [xxx], is meaningless Thu Oct 17 18:37:36 2002� �

これは，naplesOCTA(.exe)を起動する際に選択した入力パラメーターファイルにおいて，xxxなるパラメー

ターがあり，意味がない，と警告している．また，入力パラメーターファイルが指定されず，input.nplsファ

イルも読み込むことができなかった場合には，以下のメッセージを出力してあらかじめプログラムに埋め込ま

れた条件で起動する．

NAPLESに組み込まれたパラメーターで起動したことを示すmovelog.nplsのメッセージ� �
Parameters are set as default Thu Oct 17 18:39:36 2002� �

この場合の起動パラメータについては，次節で説明する prmcheck.nplsファイルを見ることで把握できる．

movelog.nplsファイルには naplesOCTA(.exe)を起動するたびに以上のような情報が書き足される形で書き

込まれていくので，適宜削除する必要がある．
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5.2 実行パラメータ確認ファイル prmcheck.npls

naplesOCTA(.exe)を起動すると，prmcheck.nplsファイルが生成される．中身は以下のようになっている．

prmcheck.nplsの内容� �
parameter_file=input.npls　　　　　「入力パラメーターファイルを確認」

calculation_mode=new_calculation　　「計算の開始モード」

%-------------------

cell_size=8.000000　　　　　　　「計算の周期境界セルの１辺の長さ」

C=10.000000　　　　　　　　　　　「システム内セグメント数密度」

p2=0.010000　　　　　　　　　　　「計算の時間刻み幅」

%-------------------

flow_type=single_step_shear　　　　「流れの形態」

initial_strain=0.500000　　　　　　「ステップ状に与えるひずみの量」

pre_run=3　　　　　　　　　　　　　「変形前の平衡化時間」

%-------------------

chemical_component_number=2

chi12=2.000000

bond_ratio_for_chemical2=1.500000

friction_ratio_for_chemical2=2.000000

#-------------------

total_nodes_number=11544　　　　　「系に含まれる全セグメント数」

total_molecule_number=598　　　　　「系の全分子数」

component_number=3　　　　　　　　　「系の構成成分数」

#---component 1 ---

chemical_spec_for_component1=1

N_1=512　　　　　　　　　　　　　　　「第一成分分子数」

molecule_spec1=linear　　　　　　　　　　　　「第一成分形状」

totalZ1=3.000000　　　　　　　　　　「第一成分総分子量」

fraction1=0.300000　　　　　　　　　「第一成分体積分率」

#---component 2 ---

chemical_spec_for_component2=1

N_2=38

molecule_spec2=star

...� �
まず parameter fileとして，入力パラメーターファイル名を確認表示している．次に calculation modeで，新

規に計算を開始したか，あるいは既存の最終形態保存ファイルを用いて計算を再開したかを確認している．そ

の次のブロックには，計算条件が書き込まれる．これらの詳細は 4.7節を参照のこと．

次に，流動に関する計算条件が書き込まれる．これは入力パラメーターファイルで指定したものがほぼその

まま出力されるはずなので確認できる．詳しくは 4.6節を参照のこと．

最後のブロックに，計算しているシステム（試料）に関する情報が出力される．total nodes numberは，計

算空間中に存在するからみあいセグメントの総数である．この値が 100,000を超えるようだと，相当計算負荷

が高くなるので計算時間がかかることを覚悟しなければならない．total molecule numberは，全成分の分子

数を合計したシステム全体に含まれる分子数である．component numberはシステムの構成成分数（4.3.4節

を参照）である．以下，各成分の情報が書き出されている．

prmcheck.nplsファイルは，naplesOCTA(.exe)が起動するたびに上書きされるので，必要があれば名称を変
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えて保存しておく．

5.3 応力出力ファイル measure.npls

naplesOCTA(.exe)を起動する目的はレオロジーの計算であるが，そのレオロジー量がこのファイルに書き

出されている．他のファイルと同様に measure.nplsもテキストファイルなのでノートパッドなどの適当なエ

ディタで開くと，measure.nplsの内容は以下のようになっている．

measure.nplsの内容（例）� �
0 0.00e+00 -3.060009e-02 1.820663e+00 1.652494e+00 2.459011e+00

1 0.00e+00 -1.483576e-02 1.167096e+00 1.146231e+00 1.269184e+00

2 0.00e+00 -7.436174e-03 1.107850e+00 1.144368e+00 1.191704e+00

3 0.00e+00 -1.660099e-02 1.163289e+00 1.137091e+00 1.193193e+00

0 0.00e+00 5.519445e-01 1.430961e+00 1.137091e+00 1.193193e+00

1 0.00e+00 1.126641e-01 1.273881e+00 1.186699e+00 1.205338e+00

2 0.00e+00 8.506818e-02 1.227362e+00 1.163581e+00 1.177303e+00

3 0.00e+00 4.590036e-02 1.193680e+00 1.152211e+00 1.175619e+00

4 0.00e+00 3.322798e-02 1.158326e+00 1.172665e+00 1.141329e+00� �
ここで１列めは，計算時間を NAPLESの単位時間である τeの時間スケールで表している．実時間に変換する

には，3.8.1節に従って τe を求め，１列目の数値に掛け合わせればよい．２列めは系に加えられた総ひずみ量

を示す．３列目は σ12（せん断応力），４列目から６列目までが σ11, σ22，σ33（法線応力）である．これらの応

力値は，NAPLESにおける値にスケールされており無次元量である．実単位に変換するには，単位応力値を掛

ける．詳しくは 3.8.2節を参照のこと．

計算したシステムが複数の構成成分をもつ場合，応力データは構成成分ごとに計算され，列が追加されてい

く．例えば２成分からなる系の応力を計算すると，まず３列目から６列目に系全体の応力，７列目から１０列

目に第１成分が発生している応力，１１列目から１４列目に第２成分が発生している応力がそれぞれ書き込ま

れる．

measure.nplsファイルは，naplesOCTA(.exe)を実行するフォルダに存在しなければ新規に作成され，ファ

イルが存在すれば末尾に追加でデータが書き込まれる．

measure.nplsファイルはデフォルトでは毎ステップ（NAPLESの単位時間毎に）応力を出力する．ファイル

容量を減らしたいなどの理由で，このインターバルを調整するには，入力パラメーターファイル中に以下のよ

うに記述する．

measure.nplsのインターバルを調整するためのパラメータ指定� �
measure_flag=[書き出しをおこなう時間間隔：例 measure_flag=2]� �

ただし，平衡状態の計算から線形粘弾性を求める場合などでは，誤差が大きくなる．またスタートアップ流れ

やステップ変形の場合にも，短時間領域での誤差が大きくなるので推奨しない．デフォルトのままで毎ステッ

プの応力書き出しを行った後，解析ツール smooth.exeを用いて必要なデータにスムージングを施し，その後

にmeasure.nplsファイルを破棄する方法を推奨する．

5.4 分子形態統計値出力ファイル stat.npls

NAPLESではすべての分子の運動を計算するので，分子の形態に関する情報を入手することができる．stat.npls

は，からみあいの個数，からみあい点間の平均距離，分子の末端間距離などの情報を納めているが，標準では

出力されない．stat.nplsを出力するには，入力パラメーターファイル中に以下のように記述する．
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stat.nplsを出力するためのパラメータ指定� �
chain_av_flag=[書き出しをおこなう時間間隔：例 chain_av_flag=10]� �

この記述があると，以下のような内容のファイルを出力する．

stat.nplsの例� �
0 4.7709 1.0272 0.759200 0.226836 3.380538 8.335377

10 4.9818 1.1555 0.706237 0.187129 3.094384 6.412024� �
１列目は計算時間をNAPLESの単位時間である τeの時間スケールで表している．実時間に変換するには，3.8.1

節に従って τeを求め，１列目の数値に掛け合わせればよい．２列目は，部分鎖あたりの平均セグメント数，３

列目はその分散，４列目と５列目はからみあい点間の平均距離とその分散，６列目と７列目は部分鎖あたりの

平均末端間距離とその分散である．距離はからみあい点間距離 aで無次元化されている．ここで部分鎖とは，

分岐高分子の場合の枝部分や分岐点を接続するブリッジ部分をいう．

計算したシステムが複数の構成成分をもつ場合，これらのデータは１列目の計算時間を除いて構成成分ごと

に計算され，列が追加されていく．例えば２成分からなる系を計算すると，まず２列目から７列目に系全体の

データ，８列目から１３列目に第１成分，１４列目から１９列目に第２成分のデータがそれぞれ書き込まれる．

stat.nplsファイルは，naplesOCTA(.exe)を実行するフォルダに存在しなければ新規に作成され，ファイル

が存在すれば末尾に追加でデータが書き込まれる．

5.5 最終形態保存ファイル finalconf.npls

このファイルには，停止された計算を再開させるために必要な naplesOCTA(.exe)のデータが格納されてい

る．計算を再開するには入力パラメーターファイル中で calculation mode=restartと記述する必要がある．詳

細な方法については，2.2.3節を参照．finalconf.nplsはテキストファイルなので，例えばUNIXからWindows

など，異なるシステム間で転送する場合には，転送モードをテキストにする．これをしないで転送すると，改

行コードの違いによりファイルが読み込まれず，計算を再開することができない．

このファイルの中身は以下のようになっている．



66 第 5章 NAPLES出力ファイル

finalconf.nplsの内容� �
#NAPLES configuration file

# for detail of NAPLES, go to http://masubuchi.jp/NAPLESWEB ->ここまでヘッダ

#Parameters used to generate this file: ->ここから起動パラメータ記述部

#parameter_file=input.npls

calculation_mode=continuous_flow_mode

#-------------------

cell_size=12.000000

C=10.000000

... -> 起動パラメーター記述部

#Followings are the data storing the system configuration: ->ここからデータストア部

NAPLESrev11102005 ->バージョン名

3000 300000 14042004 ->単位ステップ数，計算ループ数，初期乱数シード

0.000000 0.000000 -0.000000 0 0 ->総ひずみ，総せん断量，セルスライド量，ひずみカウン

タ，せん断カウンタ

12.000000 12.000000 12.000000 ->ユニットセルサイズ（1,2,3軸）

1.000000 1.000000 1.000000 ->サブセルサイズ（1,2,3軸）

1.000000 1.000000 1.000000 ->サブセルサイズの逆数（1,2,3軸）

1728 12 12 12 ->サブセル総数，各軸（1,2,3軸）

14042004 798375284 4135353135 2331553198 3683403622 1 （mzran用保存変数６個）

->各質点のデータ

[番号][化学種][種別][所属鎖][位置 (xyz)][力 (xyz)][ボンドフラグ][ボンドベクトル (xyz)][ボンド

長][モノマー数][すべり力][隣接質点（前・後）][からみあい対象]

..........質点個数分だけ繰り返し

->部分鎖のデータ

[番号][初期ビーズ数][現ビーズ数][化学種][種別][誘電フラグ][所属分岐点][所属鎖群][絶対位置

(xyz)]

...........部分鎖個数だけ繰り返し

->分岐点データ

[番号][所属分子][所有末端個数][所有末端番号（個数分）]

...........分岐点個数だけ繰り返し

->鎖群データ

[番号][初期ビーズ数][化学種][鎖種別][Z数]

...........鎖群数だけ繰り返し

->分子データ

[番号][所属成分][分子種別][所有分岐点数][所有分岐点番号（個数分）]

...........分子数だけ繰り返し� �
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5.6 途中経過保存ファイル config[xxxx].npls

このファイルは途中経過を保存するために利用する．デフォルトでは出力されない．このファイルを出力す

るには，パラメーターファイルに以下のように記述する．

途中経過ファイルを出力するためのパラメータオプション� �
snapshot_save_flag=[途中経過を保存するステップ刻み：例 snap_shot_save_flag=1000]� �

この記述があると，naplesOCTA(.exe)は，指定された時間刻み毎に config[そのときの時刻].nplsというファイル

を生成する．例えば時間刻みを 1000と指定すると，config00000.npls，config01000.npls，config02000.npls，...

のように逐次出力されていく．ファイルの中身は finalconf.nplsと同じであるが，finalconf.nplsは出力される

毎に上書きされるため過去の情報を保存しない．従って計算を再開する場所は常にさきの計算が終了した時点

となる．一方，config[xxx].nplsファイルでは，好みの時刻から計算を再開できる．ただし，ファイル一つあ

たりの要領が大きいので，あまり時間刻みを小さくとるとディスクが埋め尽くされるので注意が必要である．

config[xxx].nplsファイルを使って計算を再開するには以下の手順をとる．

1. config[xxx].nplsファイルの名前を finalconf.nplsと変更する．

2. config[xxx].nplsファイルを出力するのに用いた入力パラメーターファイル中で calculation mode=restart

と変更する．

3. NAPLESview.exeまたは naplesOCTA(.exe)を起動する．

naplesOCTA(.exe)を再開させる方法について詳しくは 2.2.3節を参照のこと．

例として，Dドライブの Dataフォルダにある config02000.nplsファイルと，そのファイルを作成するため

に使用した入力パラメーターファイル test.nplsを用いて計算を再開する場合を示す．

config[xxx].nplsを用いた計算再開時の例（cygwinの場合）� �
>cd d:/Data 　　　　　　　　　　　　　「データフォルダに移動」

>mv finalconf.npls finalconf.npls.org　　「最終状態保存ファイルを退避」

>cp config02000.npls finalconf.npls　　「途中経過ファイルを最終状態保存ファイルとする」

>cat test.npls | grep calculation_mode　　「計算再開モード確認」

calculation_mode=restart　　　　　「もしこの出力がなければエディタで付け加える」

>d:/NAPLES/naplesOCTA(.exe) test.npls &　　　「計算を再開」� �
なお，この例では naplesOCTA(.exe)は Dドライブの NAPLESフォルダにインストールしてあるものとして

いる．

5.7 伸長およびせん断応力データファイル群

5.3 節に説明があるように．NAPLES はその計算途中に，応力テンソルの 11,22,33,12 成分の時間変化を

measure.nplsに記録している．この measure.nplsから，せん断応力や各種の伸長応力だけを抜き出すことが

可能である．これを行うには，解析ツールを用いる．3節をご覧いただきたい．その結果，以下のようなファ

イルが生成される．

• bistress.npls, bistress smooth.npls：二軸伸長応力の時間変化とスムージングされた結果

• plstress.npls, plstress smooth.npls：平面伸長応力の時間変化とスムージングされた結果

• shearstress.npls, shearstress smooth.npls：せん断応力の時間変化とスムージングされた結果
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• unistress.npls, unistress smooth.npls：一軸伸長応力の時間変化とスムージングされた結果

これらのファイルはすべてテキストファイルであり，適当なテキストエディタ（ノートパッドなど）で中身を

見ると，内容は以下のようになっている．

bistress.nplsの内容（例）� �
0.000000e+00 -3.933300e-02

1.000000e+00 -5.783300e-02

2.000000e+00 -9.034000e-03

3.000000e+00 -2.207400e-02

4.000000e+00 -4.046700e-02

5.000000e+00 -3.910700e-02� �
ここで１列目が時間，２列目が応力である．時間と応力の単位はNAPLESの計算系で無次元化されている．実

際の単位を持たせるには 6.5節を参照のこと．また，NAPLESが出力する応力を粘度や弾性率に変換するに

は，実験と同じように以下の関係式を用いる．

η = σ/ϵ̇ (5.1)

G = σ/ϵ (5.2)

ここで ηは粘度，σは応力，Gは弾性率，ϵはひずみ，ϵ̇はひずみ速度である．つまり，スタートアップ伸長流

れやせん断流れを与えた結果の解析であれば，出力された応力をひずみ速度で割ってやれば伸長粘度やせん断

粘度になる．またステップせん断変形やステップ伸長変形を与えた結果の解析であれば，出力された応力をス

テップで与えたひずみ量で割ってやれば緩和弾性率になる．こういった操作は実験と同じであり，詳しくは参

考文献 [18]などをご覧いただきたい．なお，スムージングされた結果ファイルはすべて smooth(.exe)コマン

ドで作られており，時間軸をログで表示した場合に結果が見やすいようになっている．

5.8 線形せん断緩和弾性率ファイル gt.npls, gt smooth.npls

線形緩和弾性率は，揺動散逸定理により平衡状態における応力の揺らぎの相関関数と関係づけられる．中身

は以下のようになっている．

gt.nplsの内容（例）� �
0 1.000000e+00

1 4.879472e-01

2 4.173991e-01

3 3.699413e-01

4 3.302976e-01

5 3.034629e-01

6 2.775755e-01� �
ここで一列目が時間，二列目に緩和弾性率の時間変化が入っている．応力でなく弾性率である点に注意が必要

である．時間と弾性率の単位は NAPLESの計算系で無次元化されている．実際の単位を持たせるには 6.5節

を参照のこと．なお，gt smooth.nplsは smooth(.exe)コマンドで作られており，時間軸をログで表示した場合

に結果が見やすいようになっている．
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5.9 線形せん断粘度成長ファイル et.npls, et smooth.npls

5.8節の線形せん断緩和弾性率が求められていれば，それを積分することにより線形粘度成長曲線を求める

ことができる．（計算の詳細は 2.4.1節を参照．）線形せん断粘度成長曲線とそのスムージングされた結果が入っ

ている．（バッチコマンドの詳細は??節参照）中身は以下のようになっている．

et.nplsの内容（例）� �
1 0.00140398

2 0.0141274

3 0.0120504

4 0.00352317

5 0.00572446� �
ここで一列目が時間，二列目に線形せん断粘度の時間変化が入っている．応力でなく粘度である点に注意が必

要である．トルートン則を用いることで，各種伸長変形の線形粘度曲線を得ることもできる [18]．時間と粘

度の単位は NAPLESの計算系で無次元化されている．実際の単位を持たせるには 6.5節を参照のこと．なお，

et smooth.nplsは smooth(.exe)コマンドで作られており，時間軸をログで表示した場合に結果が見やすいよう

になっている．

5.10 動的粘弾性ファイル gw.npls, gw smooth.npls, gwdirect.npls

動的粘弾性プロファイル（貯蔵弾性率G’および損失弾性率G”）を求めるための方法は大きく分けて２通り

ある．一つは，線形緩和弾性率をフーリエ変換する方法, もう一つは，実験と同じように周波数の異なる三角

関数状のひずみを与える方法，である．NAPLESでは，そのどちらの方法もサポートしている．

まず線形緩和弾性率からフーリエ変換で求めるには，gt2gw(.exe) コマンド（詳細は 2.4.2 節）を用いる．

NAPLESが出力する応力ファイルmeasure.nplsからまず線形緩和弾性率を求め，その結果を gt2gw.exeコマ

ンドに与えて動的粘弾性プロファイルを得る．結果が gw.nplsに出力される．処理の詳細は 3.3節をご覧いた

だきたい．gw.nplsを gwsmooth.exeコマンドでスムージングすると gw smooth.nplsが生成される．gw.npls

ファイルの中身は以下のようになっている．

gw.nplsの内容（例）� �
8.000000e-01 1.052871e-01 8.982074e-02

6.000000e-01 1.059345e-01 8.313399e-02

4.000000e-01 9.529423e-02 7.436524e-02

3.000000e-01 8.005790e-02 6.357562e-02

2.000000e-01 6.599811e-02 6.273698e-02

1.000000e-01 4.031614e-02 5.399160e-02

8.000000e-02 3.233802e-02 4.980498e-02� �
ここで一列目が周波数，二列目が貯蔵弾性率 G’，三列目が損失弾性率 G”である．

次に実験と同様の周波数を変化させる方法では，naplesgwOCTA(.exe)コマンド（2.4.6節）を用いる．この

結果生成される gwdirect.nplsファイルの中身は上記の gw.nplsと同様である．これらのファイルでは時間と弾

性率の単位は NAPLESの計算系で無次元化されている．実際の単位を持たせるには 6.5節を参照のこと．

5.11 架橋構造解析ファイル tailNdist.npls，tailZdist.npls

架橋化させた構造に残るフリーな末端の分布を解析した結果が記録されるファイル．tailNdist.nplsには，末

端部分のモノマー数分布が出力され，tailZdist.nplsには，末端部分が形成するからみあい点個数の分布が出力
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される．このうち tailNdist.nplsは一度架橋化させた後は変化しないが，tailZdist.nplsは，からみあい個数な

ので架橋後も変化する．特に大変形を与えた後は時間変化する可能性が高い．

tailZdist.nplsおよび tailNdist.nplsを出力するためのパラメータ指定� �
free_end_stat_flag=[書き出しをおこなう時間間隔：例 free_end_stat_flag=100]� �

この記述があると，以下のような内容のファイルを出力する．

tailZdist.nplsの内容� �
#% [記録が行われた時間]

[Zの値] [頻度]

........� �
tailNdist.nplsも同じフォーマットになっている．
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NAPLESの計算原理を理解することで NAPLESへの入力パラメーターや実験とのフィッティングに関する

理解を助けるものと考えられるので，本章では NAPLESの理論モデル，計算に用いている式，その適用範囲

と適用限界について述べた．NAPLESを利用する上で必須ではないが，利用者の一助となれば幸いである．

6.1 緒言

多数の高分子がからみあった系は，1)分子量が数万から数百万に及ぶこと，2)からみあいに起因する，数百

から数千秒以上の時間スケールを持つスローダイナミクス（長時間緩和現象）が重要であること，などの理由

により，既存の分子シミュレーションで扱うのが非常に困難な系である．粗視化ポテンシャルを用いたいわゆ

るバネ-ビーズタイプのシミュレーション [14]でも，分子あたりのからみあい点が数十をこえるような分子の

緩和を調べることは事実上不可能にちかい．そこでさらにレベルをあげた粗視化を行うために，土井-Edwards

のレプテーション理論 [15]に基づくシミュレーション手法がいくつか提案されている [16]．しかしこれらは本

質的に一本鎖問題を解くものであり，多数の分子の間での様々な相互作用や位置関係，複雑な分子形状などを

あつかうことはできない．また，分子間相互作用を平均場的に解いてミクロ相分離構造をもとめる密度汎関数

理論に基づくシミュレーターもある [17]が，この理論ではからみあいを扱うことに原理的な困難があるため，

からみあった高分子の系におけるダイナミクスの計算は難しく，ましてレオロジーを予測することはできない．

NAPLESは，レプテーション理論に基づく粗視化を行いながらも，既存の分子シミュレーションと同様に分

子の形や相互作用を様々に取り入れることができる新しい手法である．NAPLESの基となっている理論モデル

の名称は primitive chain networkモデルという．この名称はレプテーション理論の管状の束縛が　 primitive

chain とか primitive pathとか呼ばれることに起因している．オリジナルのレプテーション理論では primitive

chainを１本だけ取り出して議論するが，このモデルではそのネットワークを構築してリアルな分子秒像を埋

め込んでいるので，primitive chain networkモデルと呼んでいる．

6.2 Primitive Chain Network モデル

．まず高分子を，からみあい点間分子量程度の要素（チューブ要素）に分割する [1]．分割点がからみあい点

であり，そこでは他の分子とからみあいを形成する．からみあいは，スリップリンクとよばれる束縛に置き換

える．各スリップリンクには２本の鎖が入っていて，それぞれ，末端からしか抜けることができないと仮定す

る．（高分子はレプテーション運動によってのみからみあいをはずすことができると仮定する．）



72 第 6章 計算原理

(a) (b)

図 6.1: Primitive Chain Networkモデルの概念図．(a)からみあい点の運動．(b)チューブ束縛内部の高分子の

すべり運動．

高分子の運動は，このスリップリンクの運動（図 6.1(a)）と，チューブ内部のモノマーの輸送 (図 6.1(b))に

より記述されるとする．まずスリップリンクの運動方程式は，以下の Langevin方程式で書くことができる．1

ζ
dRi

dt
=

3kT

b2

4∑
j

rj
nj

− n0∇µ+ F (6.1)

ここで左辺はスリップリンクが運動することによって媒体から受ける流体抵抗力であり，ζ はチューブ要素あ

たりの抵抗，Rはスリップリンクの位置を示す．抵抗係数 ζ は通常定数と見なされるが，伸長と配向に依存す

る関数とする場合もある [6]．

右辺第１項がからみあいにかかる張力のバランス、力学平衡を表している．bはチューブに含まれる Kuhn

の統計セグメントのサイズ，rはスリップリンクに接続されているチューブ要素ベクトル，nは接続されてい

るチューブ要素内に含まれるKuhnセグメントの数を示している．図 6.1(a)から分かるように，各スリップリ

ンクは２本の鎖からなっていると考えているので，スリップリンクに接続されているからみあいセグメントの

数は４である．鎖の伸びきりを考慮する場合は，FENE-Pと呼ばれるモデルに従ってバネ係数が変化する [6]．

右辺第２項は力学平衡に起因するネットワークの変形に伴う熱力学的な力（浸透圧）で µは化学ポテンシャ

ルである．化学ポテンシャルは自由エネルギーと以下の関係にある．

µ(R) =
∂F

∂n(R)
(6.2)

自由エネルギー F は，体積を保存するための以下を仮定している．

F

kT
=

 ϵ
(

n(R)
⟨n⟩ − 1

)2

for n(R) > ⟨n⟩
0 for n(R) ≤ ⟨n⟩

(6.3)

右辺第３項はランダム力である．このランダム力は揺動散逸定理により以下で書くことができる．

⟨F ⟩ = 0 (6.4)

⟨F i(t) · F j(t
′)⟩ = 6kTζδijδ(t− t′) (6.5)

1慣性項は，高分子液体のように粘性が強い場合には他の項に比べて寄与が小さいので無視する．
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チューブ中のモノマーの運動（i番目のチューブセグメントに含まれるKuhnセグメントの数 niの変化）は

以下の１次元の Langevin方程式で計算する．

ζ

2

1

ρ

dni

dt
=

3kT

b2

(
ri+1

ni+1
− ri

ni

)
− n0gradµ+ f (6.6)

ρ =
1

2

(
ni+1

ri+1
+

ni

ri

)
(6.7)

この式はチューブに沿ったモノマーの運動，つまり１次元の物質輸送の式を表すが，式中の各項は式 6.1と矛盾

がないようになっている．よって，式 6.1で ζ を分子の配向と摩擦の関数とする場合は式 6.7でも同様に扱う．

左辺は運動に伴う粘性抵抗を表しており，ρはモノマーの局所密度を表す．

右辺第１項は隣接したチューブセグメント間でのローカルな張力の差である．張力が大きい方にモノマーは

引っ張り込まれる．鎖の伸びきり効果を考える場合は FENE-Pモデルに従ってバネ定数を変化させる．

右辺第２項は熱力学的力である．化学ポテンシャルの定義は式 6.1と等しい．ここで化学ポテンシャルを計算

する際の局所モノマー濃度 n(R)は，周囲の別の鎖に属するモノマーも考えたものであり，自分自身のチュー

ブ内部での局所モノマー濃度である ρとは別のものである．

第３項はランダム力である．ただし１次元のランダム力で，しかも今考えている鎖は１本なので（式 6.5は

からみあっているので２本）ファクター 1/6が必要で以下のようになる．

⟨fi⟩ = 0 (6.8)

⟨f i(t)f j(t
′)⟩ = kTζδijδ(t− t′) (6.9)

からみあいトポロジーの組み替えは，逐次末端チューブセグメントに存在するモノマー数 nを監視し，式 (3)

で示される範囲を越えたらからみあいの生成・消滅を行う．

1

2
<

n

n0
< 1 +

1

2
(6.10)

図 6.2に，primitive chain networkモデルによるシミュレーションのスナップショットを示す．
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図 6.2: primitive chain networkモデルの典型的スナップショット．多数の鎖が系にはあるが，一本だけを抜き

出して表示．トゲのように見える細い線は，からみあっている周囲の分子のセグメント．

注目すべきは計算で扱う分子の分子量，および計算可能時間である．primitive chain networkモデルでは１

セグメントがからみあい点間分子量のオーダーであるから，１０セグメントもあれば，数万の分子量をもつ高

分子に相当する．また，計算の単位時間は

τ̃ =
ζa2

6kT
(6.11)

で与えられるが，なにしろ aがからみあいセグメントの大きさでそもそも分子量１万程度の分子のサイズ，ζ

がその粘性抵抗係数であるから，実時間にして 10−3 ∼ 10−1 秒程度になるのである．

このモデルで計算すると，高分子の長時間緩和を定量的にほぼ正確に計算できる．例として図 6.3に周波数

ωの正弦波状のせん断変形を与え，応答をとった結果を実験結果とともに示す．
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図 6.3: G∗(ω)の実験 [11]と計算の比較．

数百秒にいたる長時間側（低周波数側）まで再現できている．

非線形粘弾性も同様に予測できる．
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図 6.4: せん断粘度の実験との比較 [11]

図 6.4にその例を示す．繰り返しになるが，実時間で数十秒に相当する現象が再現できている点に注目して

いただきたい．

6.3 分岐高分子の扱い

分岐高分子の場合には，からみあいネットワーク中にスリップリンクだけでなく，分岐高分子の分岐点にク

ロスリンクが存在することになるが，そのような場合にも式 6.1の抵抗係数 zや力学平衡に寄与するチューブ

セグメント数の変更と，式 6.7の境界条件の変更だけで容易に対応できる．分岐点においては式 6.1は以下の
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ように変更される．

ζb
dRi

dt
=

3kT

n2

q∑
j

rj
nj

− kT∇qn0µ+ f b
i (6.12)

ζb =
q

4
(6.13)

ここで qは分岐点から分岐している鎖の本数である．分岐点のランダム力 f b
i は当然抵抗係数 ζbを反映したも

のになる．

本モデルで３本分岐の星形高分子の拡散を計算し，実験 [12]と比較した結果を図 6.5に示す．
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図 6.5: 星形高分子の拡散，実験 [12]との比較

直鎖高分子の拡散に比べて極端に遅くなること，分子量に対する依存性が直鎖に比べて大きくなることなど，

実験結果を定量的に再現する事がわかる．

6.4 異種高分子ブレンドおよび共重合体への拡張

ここまでの議論は，系を構成する高分子材料を構成するモノマーが化学的に同じである場合についてのもの

である．前節までの拡張で，成形加工性を改善するために利用される分子量分布や分岐構造の調整に関する知

見をえることができる．しかし材料の機能を高めるためには，異種の化学構造をもつモノマーからなる高分子

どうしのブレンドが必要になることが多い．

からみあいを持つ高分子ブレンドのレオロジーを予測する手段はこれまで皆無と行って良い．構成方程式を

用いる方法で現象論的にパラメーターを求めることはできるが，ブレンド比率や分子量を変えた場合に対する

拡張は簡単でない．一方分子シミュレーションでは，Kremer-Grestのビーズスプリングモデルを用いたブレン

ドの計算がおこなわれてきている．しかし，からみあいの効果を十分に取り入れられる分子量の計算は事実上

不可能である．

そこで primitive chain networkモデルをブレンドに拡張し，からみあった高分子ブレンド系での分子ダイナ

ミクスとレオロジーを計算できるようにする．式 6.1および 6.7は，化学種が増えることだけを考慮すれば良

く本質的には何も変わらない．変わるのは自由エネルギー項であり，異なる化学種間の相互作用は平均場的に

このように取り扱う．

F = Fmix + Fvol (6.14)
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Fmix

kT
= χϕαϕβ (6.15)

(6.16)

ここで Fmix は Flory-Hugginsの高分子ブレンドの混合の自由エネルギーのうち，エンタルピー項のみを考慮

したものになっている．エントロピー項を考慮しない理由は，このモデルで考えているセグメントがからみあ

い点間分子量に相当する大きなものであるために，実質ほとんど無視できるからである．

図 6.6に，ブレンド系で計算した相分離挙動を示す．からみあった高分子系で，相分離ダイナミクスを計算

できる手法は他にない．

t=0

t=100

t=200

t=400

図 6.6: 高分子ブレンドの相分離ダイナミクス

現在のバージョンでは，共重合高分子のミクロ相分離も計算できるようになっている．これも密度汎関数理

論による計算 [17]とは異なり，レオロジーや高分子のからみあいダイナミクスが計算できている．
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図 6.7: 共重合高分子のミクロ相分離

6.5 入力パラメーターおよび出力物性単位

NAPLESにおける計算はすべて無次元化された量で計算されている．種々の量の単位を以下にまとめる．以

表 6.1: NAPLESの単位量

量 NAPLES内の単位 文字と式

長さ チューブセグメントの平均長さ a

エネルギー 熱エネルギー kT

時間 チューブセグメントあたりのモノマーのRouse緩和時間，

あるいは一つのからみあい点の拡散時間

τe = ζa2/kT

上の量があれば，応力や粘度も含む，あらゆる物理量を無次元化して表すことができる．例えば応力および弾

性率の単位は kT/a3であるし，粘度の単位は kTτe/a
3である．従って物質固有のパラメーターとして必要なの

は，aと ζ だけである．この２つの量は分子量や分子量分布，分岐構造などには依存しないと考えられる．（た

だし温度や溶液の場合の濃度には依存する．）従ってある化学構造をもつ材料に対して aと ζ を決めることが

できれば，その材料に関してはどのような分子量，分子量分布，分岐構造をもつ場合の計算も原理的には可能

かつ即座に現実の値に変換することができる．

ただし現実的には，aや ζ を直接実験的に求めることは難しい．そこで間接的ながら実験的に決めやすい量

によって NAPLESへの入力パラメーターを決定し，NAPLESからの出力を現実にあった値に変換する．まず

NAPLESには分子の形状を与えなければならないが，その際には分子量は通常の値ではなく，平衡状態で長

さが aになる分子量で割った値，Z を入力しなければならない．平衡状態で長さが aになる分子量は実験的に

はからみあい点間分子量Me と呼ばれる値に対応している．詳しくは 4.5を参照のこと．次に重要となるのが

時間スケールである．どのくらいの時間計算を行えばよいか，あるいはどのくらいの速度で流動をかけるかを

決めるには，単位時間 τeがわからなければならない．τeを決めるには，レオロジーの実験データを利用する．

具体的な方法は 3.8.1節に記載した．最後に，計算結果を現実の値に焼き直すには，応力のスケールが必要で
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ある．これはレオロジー測定からデータベースが比較的充実しているプラトー弾性率（G0 = ρkT/Me）を利用

する．詳しくは 3.8節を参照のこと．

6.6 計算対象となる物質/ならない物質

具体的に計算可能な物質の例を示す．

計算可能な物質の例� �
• ２Me以上の分子量をもつ，単分散の直鎖，星形，ポンポン，櫛型の各高分子メルト

• 上記の混合物（分子量分布を含む）

• 良溶媒に分散し，からみあい臨界濃度を超える高分子の溶液

• ランダム共重合体

• ブレンド

• ブロック共重合体

• ゴム，ゲル

• . . .� �
NAPLESは，からみあった高分子のメルトを対象とする．具体的には，からみあい点間分子量Meと呼ばれ

る，物質固有の分子量の 2倍以上をもつ分子の運動が計算対象である．分岐ポリマーの場合には，分岐部分も

Me以上の分子量をもつ物のほうが原理的に計算精度がよいと考えられる．（検証が必要である）．

計算対象の高分子メルトは，以上のような条件を満たせば，どのような分岐構造，分子量分布，またその混

合物でもよい．たとえば線状高分子で分子量分布をもつグレードに，微量の分岐高分子を混合したような場合

の計算が可能である．現在NAPLESで設定されている分岐構造は，線状，星状，ポンポン状，櫛状の 4種類で

ある．これらの分岐構造の詳細については後に述べる．またランダム分岐構造については次期以降のバージョ

ンでの対応が予定されている．

以下に，計算不可能な系の例も示す．

計算不可能な系� �
• 分子量Me以下，または，からみあい臨界濃度以下で，分子がからんでいないメルトや溶液

• 液晶高分子（分子が剛直でMeが定義されない系）

• 高分子固体（結晶，）

• 繊維・粒子充填系

• 結晶性高分子で，結晶・非晶の共存する系

• . . .� �
上にも述べたように，NAPLESはからみあった高分子のメルトを対象とするので，分子量が小さかったり，

高分子の濃度が低かったりして，からみあわない状況にある物質の計算はできない．また同じ理由で，分子鎖

が剛直でレオロジー的な意味でのからみあいをもたない液晶高分子の計算もできない．また NAPLESは高分

子メルトを対象としているため，固体高分子，メルトでも結晶化部分を含む系，ガラス繊維や充填材を含む系

には現在対応していない．これらは学問的にも難しい問題であり，検討を進めている．
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6.7 計算が可能な物性/不可能な物性

現在NAPLESで予測可能な長時間物性は高分子メルトのレオロジーである．分子レオロジーシミュレーター

の名の由来はここにある．NAPLESでは，せん断，一軸伸長，二軸伸長，平面伸長の４つの基本変形モードを

全てあつかうことができる．これらの流動変形下で，せん断応力，法線応力を計算する．従って，平行平板型

レオメーター，一軸伸長レオメーター，二軸・平面伸長レオメーター，の基本機能を有すると考えていただく

と判りやすい．

具体的に予測可能なレオロジー特性は以下のようになる．

計算可能な物性� �
• 応力緩和（せん断，1軸，2軸，平面）

• せん断粘度（定常およびスタートアップ）

• 伸長粘度（1軸，2軸，平面）

• 粘弾性スペクトル（G’G”）

• 法線応力解析

• . . .� �
ただし，NAPLESでは応力しか計算しないため，応力を粘度や弾性率に変換する操作はユーザーが表計算ソ

フトウエアなどで行う必要がある．これらの方法や式については 3節を参照のこと．

逆に，以下のようなことには対応していない．

計算不可能な物性と現象� �
• 高分子固体の物性

• 破壊

• 熱物性（粘度や弾性率の温度依存性を含む）

• 結晶化およびガラス転移

• . . .� �
NAPLESは高分子メルトを対象としたシミュレーターであるため，固体の物性は考えていない．また，計算

の特性上，メルトにおける破壊現象にも対応していない．計算の境界条件を変更することで対応できる可能性

はある（固体はのぞく）．

また NAPLESでは熱物性は扱うことができない．NAPLESは高分子メルトで一般的に了解されている，温

度時間換算則に基づき計算を行う．温度時間換算則とは，系のもつ緩和時間分布が，温度を変化させても変わ

らないことを意味する基本原理である．（詳しくは参考文献 [18]）従って，結晶化やガラス転移のように，ある

特定の温度をまたぐことによって系の構造が変わり，結果として緩和時間分布が変化するような系には適用で

きない．

粘度等の温度依存性についても，NAPLESでは予測することができない．NAPLESはいわば系の緩和時間

分布をもとめるシミュレーターであり，緩和時間の絶対値はフィッティングパラメーターである．したがって，

緩和時間の絶対値の温度依存性に関係する粘度や弾性率の温度依存性は，原理的に求めることができない．
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本章では，NAPLES利用者から寄せられた質問に対する回答などをまとめている．利用の一助となれば幸い

である．

7.1 計算負荷を落として結果を早く出すには？

NAPLESは多数の分子の運動を計算する，いわゆる分子シミュレーションといわれる計算手法に属する．分

子シミュレーションにおいて計算負荷を軽減させるには，単純に計算する分子数を減らせばよい．ただし，分

子数を落とすと得られる結果の精度も落ちることに注意が必要である．以下に分子を減らすための具体的な方

法を述べる．

• 計算セルのサイズを小さくする：
計算セルが小さければそこに入る分子の数も同じように小さくなる．入力パラメーターファイルにおい

て cell size=と指定することでセルのサイズを指定できる．セルのサイズを 1/2にすると，計算負荷は

1/23 = 1/8となる．ただしセルをあまり小さくすると周期境界条件がもつ性質により計算の正当性が保

証されなくなる．詳しくは 4.7.2節を参照．

• 濃度を減らす：
入力パラメーターファイルにおいてC=で指定される，からみあいセグメントの数密度を減らすことで分

子の数は減る．デフォルトでは C=10が指定されているが，これを C=5などとすると単純に負荷は 1/2

になる．詳しくは 4.7.3節を参照．

また推奨しないが，時間積分の数値刻みを大きくすることで計算時間を短縮することができる．詳しくは 4.7.4

節を参照のこと．

NAPLESは分子シミュレーションであるので，分子シミュレーションについて習熟している方は分子シミュ

レーションにおける計算負荷軽減法がそのまま成り立つと考えてよい．ただし，分子間相互作用をダイレクト

に計算しないため，系に存在する粒子数N と計算負荷との関係は，分子シミュレーションで一般的なN2とは

ならず，ほぼオーダーN である．従って計算負荷を減らす目的で分子数を減らしてもそれほど劇的な効果とは

ならない．

7.2 計算精度を上げるには？

NAPLESのように多数の分子の運動を計算する分子シミュレーションと呼ばれる手法では，一般に計算する

分子の数を上げれば統計上精度が向上する．ただし計算にかかる分子の数を増やすと，結果として計算負荷も

あがる．計算する分子の数を増やして統計量を稼ぐための具体的方法は以下である．

• 計算セルのサイズを大きくする：
計算セルが大きいと分子の数は当然大きくなる．入力パラメーターファイルで cell size=と指定すること

でセルサイズを変更できる．セルのサイズを２倍にすると分子数は 23 = 8倍になる．ただしセルを大き

くしすぎると計算負荷が高くなり計算時間が非現実的になる．詳しくは 4.7.2節を参照．
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• 濃度を上げる：
入力パラメーターファイルにおいて C=で指定される，からみあいセグメントの数密度を増やすことで分

子の数は増える．デフォルトでは C=10が指定されているが，これを C=20などとすると分子の数は倍

になり精度が向上する．詳しくは 4.7.3節を参照．

• 異なる初期状態での計算を複数回行う：
同じ条件の実験を数回行って平均をとるとデータの精度が向上するが，NAPLESでも同様のことができ

る．入力パラメーターファイルで seedで指定される乱数の種を変更すると，異なる初期状態から同じ条

件（分子量や分岐，流動形態などが同じ）での計算を行うことになる．もちろんデータの傾向は同じに

なるが，値は少しづつ異なるため seed値の異なる計算を複数回行ってデータの平均をとることで精度は

向上できる．詳しくは 4.7.1節を参照．

• 計算時間を増やす：
3.2節の線形緩和弾性率および 3.3節の G’G”の精度を上げるための一つの手段として，平衡状態での計

算時間（入力パラメーターファイルにおける quit dynamics count）を延ばすことがあげられる．線形緩

和弾性率を得るために，時間自己相関関数を求めて時間平均をとっているためである．ただしG’G”はた

いていの場合ログスケールでの挙動が問題となるので，精度を上げるには計算時間を２倍，４倍，時に

は１０倍としなければならない．これが非現実的である場合には，前項にある異なる初期状態での計算

を積み重ねた方がよい．

なお計算時間については，分子数を２倍にすることで単純にほぼ２倍になると考えてよい．分子シミュレー

ションで分子間相互作用をあらわに計算する場合には計算の負荷は分子数の２乗で増加するが，NAPLESでは

分子間相互作用を平均場的に計算するため分子数の１乗にしかならない．

7.3 OCTAに含まれる他のエンジンとの関係

OCTAはいくつかのプログラムの集合体であるが，その中で NAPLESと似たものに COGNACと PASTA

がある．

COGNACは一見 NAPLESと非常に似通って見えるが，基本モデルが全く異なっている．まず COGNAC

の計算モデルが５モノマー程度を１計算質点とするのに対して，NAPLESでは百モノマー程度を１計算質点

とするため，計算できる時間スケールに大きな隔たりがある．このため COGNACでは溶融体のレオロジーを

計算することは事実上難しい．また NAPLESでは分子間相互作用をあらわに計算しないため相互作用ポテン

シャルが不要である．これは入力パラメーターが少ないという点では COGNACより優れているが，逆に細か

い分子構造の特徴を表すような計算には不向きであることを示している．具体的には結晶化や特異的相互作用

を示す系の熱物性の計算は NAPLESでは不可能であるが，COGNACでは可能である．

次に PASTAとの比較について述べる．PASTAとNAPLESは独立に開発されたが基本的に同じ物理モデル

から出発している．簡単にいって，PASTAの方が NAPLESより単純化されたモデルを採用している．その

ため PASTAが計算できる直鎖高分子の系や星形高分子の系では NAPLESより計算が短時間で終わる．（予測

精度比較は現在学術的に進行している段階）ただし単純化されたモデルゆえに制限は大きく，今のところ複雑

な分岐形状を持つ系には拡張が予定されていない．またモデルの性格上，多数の高分子がからみあう様子をビ

ジュアルに表現することができない．

7.4 NAPLES情報ホームページ

ホームページアドレス：http://masubuchi.jp/NAPLESweb/
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