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【中文标题】
界面水的分类：基于水-聚合物相互作用的亲水聚合物分子动力学模拟研究

【研究背景】
本研究旨在探究水化聚合物中界面水的结构和动态特性，特别是水-聚合物相互作用对界面水的影响。

【研究方法】
通过分子动力学模拟，对七种含水量聚合物（PVA、PHEA、PHEMA、PBA、PMEMA、PEG、和PMEA）的水化结构和动态进行了研究。分析包括四个方面：玻璃化转变温度 $T_g
$ 的水含量依赖性、通过二面角分布表征的聚合物链波动、水与聚合物官能团之间的氢键寿命 $τ_{\mathrm{HB}}$，以及通过范霍夫相关函数的特定部分量化的受限水的定位和交换动
态。

【主要发现】
羟基含聚合物（PVA、PHEA和PHEMA）在干燥状态下具有相对较高的 $T_g$ 值，且在水分化后显著降低。链波动受限，$τ_{\mathrm{HB}}$ 符合阿伦尼乌斯行为，形
成局部化水化壳。相比之下，PMEMA和PBA表现出较低的水含量平衡值和疏水性；尽管它们的干燥状态 $T_g$ 值较低且对水含量的敏感性较低，但链波动仍然较小，$τ_{\mathrm
{HB}}$ 也遵循阿伦尼乌斯行为，疏水聚集促进水分子的局部化。PEG和PMEA显示干燥状态 $T_g$ 值较低，对水含量的依赖性较弱。醚或甲氧基氧原子周围的旋转自由度更大，导致链
波动更大，水分子结合较松。在 $T_g$ 以下，水与醚或甲氧基氧原子之间的 $τ_{\mathrm{HB}}$ 表现出超阿伦尼乌斯行为。这些结果阐明了三种水化类型：高度水化（PVA
、PHEA和PHEMA）、疏水（PMEMA和PBA）和灵活水化（PEG和PMEA），并为解释受水-聚合物相互作用控制的界面水提供了分子层面的框架。

【临床意义】
本研究为理解水-聚合物相互作用在界面水中的作用提供了分子层面的见解，有助于开发新型水化聚合物材料，并可能对药物递送和生物医学应用具有潜在的临床意义。


