
(57)【要約】

【課題】試行錯誤的探索によりアモルファス網状高分子

モデリングを行う際、適切な分子構造モデルが迅速に得

られるよう試行構造を生成する方法を提供する

【解決手段】高分子のフラグメントの個々の構造最適化

を行うステップＳ２と分子動力学法によりフラグメント

の乱雑な空間的配置を生成するステップＳ３とこの空間

的配置を構成するフラグメントを暫定的に化学結合で連

結するステップＳ４－１とフラグメントの連結結合のう

ちの２組の間で連結原子対を交換して絡み合いを持たな

いようにネットワークを変更するステップＳ４－２とネ

ットワークに対して構造最適化と分子動力学計算を行う

ステップＳ５と上記ステップで得られる試行構造から、

微視的な構造パラメータが適切な値を取っているものを

分子構造モデルとして選択するステップとＳ６と実験的

物性値を再現することを条件に適切な分子構造モデルを

選択するステップを備える。

【選択図】図１
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 与 え ら れ た 構 成 原 子 団 に 基 づ い て 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 分 子 構 造 モ デ ル を 予 測 す
る 方 法 で あ っ て 、
　 １ )ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 を 構 成 す る 構 成 原 子 団 の 個 々 の 構 造 の 最 適 化 を 行 う ス テ ッ
プ と 、
　 ２ )分 子 動 力 学 法 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 法 を 使 用 し て 構 成 原 子 団 の 乱 雑 な 空 間 的 配 置 を
決 め る ス テ ッ プ と 、
　 ３ ) 与 え ら れ た 空 間 的 配 置 を 構 成 す る 構 成 原 子 団 を 暫 定 的 に 化 学 結 合 に よ り 連 結 す る ス
テ ッ プ と 、
　 ４ )構 成 原 子 団 の 連 結 結 合 の う ち の ２ 組 の 間 で 連 結 原 子 対 を 交 換 す る こ と に よ っ て 、 絡
み 合 い を 持 た な い よ う に 連 結 結 合 の ネ ッ ト ワ ー ク を 変 更 す る ス テ ッ プ と 、
　 ５ ) 出 来 上 が っ た ネ ッ ト ワ ー ク の 分 子 構 造 に 対 し て 構 造 最 適 化 計 算 と 分 子 動 力 学 計 算 お
よ び モ ン テ カ ル ロ 計 算 を 行 う ス テ ッ プ と 、
　 ６ ） 上 記 ５ つ の ス テ ッ プ に よ っ て 得 ら れ る ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 試 行 構 造 か ら 、 結
合 長 、 結 合 角 な ど の 微 視 的 な 構 造 パ ラ メ ー タ が 適 切 な 値 を 取 っ て い る も の を 分 子 構 造 モ デ
ル と し て 選 択 す る ス テ ッ プ と 、
　 ７ ） 実 験 的 に 得 ら れ る 物 性 値 を 再 現 す る こ と を 条 件 に 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 分 子
構 造 モ デ ル と し て よ り 適 切 な 分 子 構 造 モ デ ル を 選 択 す る ス テ ッ プ を 備 え る こ と を 特 徴 と す
る 分 子 構 造 予 測 方 法 。

【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の モ デ リ ン グ の た め の 分 子 構 造 予 測 方 法 に 関 す る 。
こ こ で モ デ リ ン グ と は 、 現 実 の 網 状 高 分 子 の 特 徴 を 有 す る 分 子 構 造 モ デ ル を 予 測 す る こ と
を 意 味 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 近 年 、 高 分 子 の 物 性 研 究 の 手 段 と し て 、 分 子 動 力 学 法 、 モ ン テ カ ル ロ 法 、 量 子 化 学 計 算
法 等 の 分 子 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン の 手 法 が し ば し ば 用 い ら れ る よ う に な っ て い る 。
　 こ れ ら の 手 法 は 原 子 、 電 子 の 運 動 を 古 典 力 学 、 量 子 力 学 の 方 程 式 に 従 っ て 計 算 す る 方 法
で 、 物 質 の 性 質 を 分 子 レ ベ ル に 遡 っ て 求 め る た め に 使 用 さ れ る 手 法 で あ る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン に よ っ て 、 着 目 し て い る 物 性 値 が 正 し く 算 出 さ れ る た め に は 、 適 切 な
分 子 構 造 モ デ ル に 対 し て 計 算 が な さ れ る こ と が 必 要 で あ る 。
　 こ こ で 、 適 切 な 分 子 構 造 モ デ ル と は 、 現 実 の 高 分 子 の 特 徴 を 有 す る 分 子 構 造 の こ と を 意
味 し 、 具 体 的 に は 原 子 や 原 子 団 の 組 成 お よ び 密 度 等 の 巨 視 的 な 構 造 パ ラ メ ー タ が 実 物 と ほ
ぼ 等 し く 、 結 合 長 、 結 合 角 、 二 面 体 角 、 非 結 合 原 子 間 距 離 等 の 微 視 的 な 構 造 パ ラ メ ー タ が
実 物 の も の に 近 い 値 を と る 構 造 の こ と を 意 味 す る 。 以 下 で は 、 こ の 意 味 で 適 切 な 分 子 構 造
モ デ ル を 予 測 す る こ と を モ デ リ ン グ と 言 う 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 高 分 子 の 興 味 あ る 物 性 の 多 く は ア モ ル フ ァ ス 相 の 物 性 で あ る が 、 線 状 高 分 子 に つ い て は
、 ア モ ル フ ァ ス 構 造 の モ デ リ ン グ は 比 較 的 簡 単 で 、 こ れ ま で 多 く シ ミ ュ レ ー シ ョ ン が 行 わ
れ て き た 。
　 一 方 、 網 状 高 分 子 に 関 し て は ア モ ル フ ァ ス 構 造 の 適 当 な モ デ リ ン グ の 方 法 が 無 い た め に
、 こ れ ま で 分 子 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン が 実 施 さ れ て い な い 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 網 状 高 分 子 の ア モ ル フ ァ ス 構 造 の モ デ リ ン グ が で き な い の は 、 網 状 高 分 子 が 剛 直 で あ る
た め に 、 雑 に 作 成 し た 出 発 構 造 を 分 子 動 力 学 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン 等 を 用 い て 適 切 な 分 子 構 造
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へ 構 造 緩 和 さ せ る 方 法 （ こ の 方 法 は 、 線 状 高 分 子 を は じ め と す る 複 雑 分 子 や 、 分 子 集 合 体
の モ デ リ ン グ に 常 套 的 に 使 用 さ れ る 方 法 で あ る 。 ） が 効 果 的 で な い た め で あ る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 し た が っ て 、 人 為 的 に あ る 程 度 適 切 な ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 試 行 構 造 を 作 成 す る こ
と が 必 要 で 、 こ の た め の 手 法 が 今 の と こ ろ 開 発 さ れ て い な い 。
　 な お 、 高 分 子 材 料 の 形 態 予 測 に 関 し て は 、 以 下 の 文 献 が あ る 。
【 特 許 文 献 １ 】 特 開 ２ ０ ０ ３ － １ ０ ５ ０ ９ ０ 号 公 報
【 発 明 の 開 示 】
【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 網 状 高 分 子 に お い て は 、 図 ９ に 示 す よ う に 、 網 目 を 構 成 す る 直 鎖 部 分 が 他 の 直 鎖 部 分 と
多 重 的 に 交 差 し て 端 点 Ａ を 共 有 し て い る の で 、 網 状 高 分 子 の 適 当 な 分 子 構 造 モ デ ル を 作 成
す る 際 に は 、 端 点 共 有 の 制 約 の 下 で 結 合 や 結 合 角 が 適 切 な 値 を 取 る 分 子 構 造 を 求 め る こ と
が 必 要 と な る 。 従 っ て 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の モ デ リ ン グ は 、 試 行 構 造 の 生 成 と 取 捨
選 択 の ス テ ッ プ を 経 る も の と な る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 ま た 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 で は 、 原 子 や 原 子 団 の 組 成 だ け が 判 明 し て い て 、 そ れ ら
の 結 合 の 仕 方 (ト ポ ロ ジ ー )が 具 体 的 に 判 明 し て い な い の が 通 常 で あ る た め 、 モ デ リ ン グ に
お い て は 可 能 な ト ポ ロ ジ ー を も 試 行 錯 誤 的 に 探 索 す る 必 要 が あ る 。
　 こ の よ う な 試 行 探 索 に お い て 、 モ デ リ ン グ の 対 象 と す る 高 分 子 の 架 橋 の 度 合 い が 高 い 場
合 、 失 敗 試 行 の 割 合 が 多 く な る た め に 相 当 数 の 試 行 構 造 を 作 成 す る 必 要 が あ る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 本 発 明 の 課 題 は 、 上 記 の 試 行 錯 誤 的 探 索 に よ り ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 モ デ リ ン グ を 行
う 際 、 適 切 な 分 子 構 造 モ デ ル が 迅 速 に 得 ら れ る よ う に 試 行 構 造 を 生 成 す る 方 法 を 提 供 す る
こ と で あ る 。 ま た 、 こ の 試 行 構 造 生 成 法 を 利 用 し た ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の モ デ リ ン グ
方 法 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ １ ０ 】
　 前 記 課 題 を 達 成 す る た め に 、
　 請 求 項 １ 記 載 の 発 明 は 、 次 に 挙 げ る ７ 個 の ス テ ッ プ を 含 む 方 法 で あ る 。
　 １ )ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 構 成 原 子 団 （ 以 下 、 フ ラ グ メ ン ト と 言 う こ と が あ る 。 ）
の 個 々 の 構 造 最 適 化 を 行 う ス テ ッ プ と 、
　 ２ )分 子 動 力 学 法 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 法 を 使 用 し て フ ラ グ メ ン ト の 乱 雑 な 空 間 的 配 置
を 生 成 す る ス テ ッ プ と 、
　 ３ )与 え ら れ た 空 間 的 配 置 を 構 成 す る フ ラ グ メ ン ト を 暫 定 的 に 化 学 結 合 に よ り 連 結 す る
ス テ ッ プ と 、
　 ４ )フ ラ グ メ ン ト の 連 結 結 合 に う ち の ２ 組 の 間 で 連 結 原 子 対 を 交 換 す る こ と に よ っ て 、
絡 み 合 い を 持 た な い よ う に 連 結 結 合 の ネ ッ ト ワ ー ク を 変 更 す る ス テ ッ プ と 、
　 ５ )出 来 上 が っ た ネ ッ ト ワ ー ク の 分 子 構 造 に 対 し て 構 造 最 適 化 計 算 と 分 子 動 力 学 計 算 お
よ び モ ン テ カ ル ロ 計 算 を 行 う ス テ ッ プ と 、
　 ６ ） 上 記 ５ つ の ス テ ッ プ に よ っ て 得 ら れ る ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 試 行 構 造 か ら 、 結
合 長 、 結 合 角 な ど の 微 視 的 な 構 造 パ ラ メ ー タ が 適 切 な 値 を 取 っ て い る も の を 分 子 構 造 モ デ
ル と し て 選 択 す る ス テ ッ プ と 、
　 ７ ） 実 験 的 に 得 ら れ る 物 性 値 を 再 現 す る こ と を 条 件 に 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 分 子
構 造 モ デ ル と し て よ り 適 切 な 分 子 構 造 モ デ ル を 選 択 す る ス テ ッ プ を 備 え る も の で あ る 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 本 発 明 の 特 徴 は 、 生 成 す る 試 行 構 造 が 高 分 子 の 分 子 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン に 使 用 さ れ る こ と
を 想 定 し て 、 周 期 境 界 条 件 を 満 足 す る よ う な 構 造 を 生 成 で き る こ と で あ る 。 こ れ に 関 係 し
て 、 ス テ ッ プ ４ ) の 分 子 動 力 学 法 と 構 造 最 適 化 計 算 は 、 格 子 定 数 も 変 数 と す る 分 子 動 力 学
法 と 構 造 最 適 化 計 算 で あ る 。
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【 ０ ０ １ ２ 】
　 本 発 明 で は 、 考 察 対 象 の ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 を フ ラ グ メ ン ト へ 分 割 す る ス テ ッ プ を
含 ん で お ら ず 、 適 当 に 分 割 さ れ た フ ラ グ メ ン ト が 与 え ら れ て い る こ と を 前 提 と す る 。
　 網 状 高 分 子 を フ ラ グ メ ン ト へ 分 割 す る 仕 方 は 、 モ デ リ ン グ 対 象 の 網 状 高 分 子 の 可 能 な ネ
ッ ト ワ ー ク ト ポ ロ ジ ー が 網 羅 さ れ る と い う 条 件 で 、 こ れ 以 上 分 割 す る 必 要 の な い 原 子 団 の
ま と ま り と す れ ば 良 い 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 発 明 で は 、 与 え ら れ た ネ ッ ト ワ ー ク か ら ネ ッ ト ワ ー ク に 適 合 す る 分 子 構 造 を 生 成 す る
試 行 を 回 避 す る た め に 、 は じ め に フ ラ グ メ ン ト の 空 間 配 置 を 適 当 に 与 え 、 次 に こ れ に 対 し
て 適 当 な ネ ッ ト ワ ー ク を 作 成 す る 手 順 を 取 っ て い る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 以 下 に 、 ス テ ッ プ １ ） な い し ス テ ッ プ ７ ） の 意 味 、 目 的 を 簡 単 に 説 明 す る 。
　 ス テ ッ プ １ ） で は 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の フ ラ グ メ ン ト の 個 々 の 構 造 最 適 化 を 行 う
が 、 こ れ は 高 分 子 中 に お け る 構 成 原 子 団 の 構 造 が 高 分 子 の 種 類 に よ ら ず
ほ ぼ 一 定 で 、 孤 立 の 構 成 原 子 団 の 構 造 が 大 部 分 保 持 さ て い る か ら で あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 ス テ ッ プ ２ ） で は 、 分 子 動 力 学 法 ま た は モ ン テ カ ル ロ 法 を 使 用 し て フ ラ グ メ ン ト の ユ ニ
ッ ト セ ル に お け る 乱 雑 な 空 間 的 配 置 を 生 成 す る が 、 こ こ で 分 子 動 力 学 法 や モ ン テ カ ル ロ 法
を 使 用 す る の は 、 構 成 原 子 団 が 相 互 に 大 き な 重 な り を 持 た な い 空 間 的 配 置 を 生 成 す る た め
で 、 現 実 の 高 分 子 に お い て は 確 か に 構 成 原 子 団 が 相 互 に 大 き く 重 な っ て い な い 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 本 発 明 で は 、 ス テ ッ プ ３ ） と ス テ ッ プ ４ ） に よ っ て 与 え ら れ た フ ラ グ メ ン ト の 配 置 に 対
し て 絡 み 合 を 持 た な い ネ ッ ト ワ ー ク を 決 定 し て い る 。 こ れ は 、 ネ ッ ト ワ ー ク で 連 結 し た 構
造 が 、 後 の 構 造 緩 和 の ス テ ッ プ に よ っ て 適 切 な 分 子 構 造 へ と 緩 和 さ れ や す く な る よ う に す
る た め で あ る 。 与 え ら れ た フ ラ グ メ ン ト の 配 置 に 対 し て 絡 み 合 を 持 た な い ネ ッ ト ワ ー ク を
決 め る 為 に 、 フ ラ グ メ ン ト の 結 合 価 不 飽 和 原 子 で 互 い に 近 い も の 同 士 を 連 結 す る が そ の 方
法 は 、 詳 細 に 後 述 す る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 ス テ ッ プ ５ ） で は 、 出 来 上 が っ た ネ ッ ト ワ ー ク の 分 子 構 造 に 対 し て 構 造 最 適 化 計 算 と 分
子 動 力 学 計 算 お よ び モ ン テ カ ル ロ 計 算 を 行 う が 、 こ の こ と は 現 実 の 高 分 子 が エ ネ ル ギ ー 的
に 安 定 な 構 造 を 取 っ て い る と い う 事 実 に 基 づ い て い る 。
　 こ の よ う に 、 ス テ ッ プ ５ ） ま で の 手 法 に よ り 、 多 数 の ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 試 行 構
造 が 得 ら れ る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 ス テ ッ プ ６ ） で は 、 ス テ ッ プ ５ ） ま で の 手 順 に よ っ て 得 ら れ た 多 数 の 試 行 構 造 か ら 、 微
視 的 な 構 造 パ ラ メ ー タ が 適 切 な 値 を 取 っ て い る も の を 分 子 構 造 モ デ ル の 候 補 と し て 選 択 す
る が 、 こ の こ と は 、 微 視 的 な 構 造 パ ラ メ ー タ に は 結 合 の 種 類 毎 に 標 準 的 な 値 が 存 在 す る と
い う 事 実 に 基 づ い て お り 、 高 分 子 に お い て も 構 造 パ ラ メ ー タ が 標 準 値 の ご く 近 傍 の 値 を 取
る こ と を 前 提 に し て い る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 ス テ ッ プ ７ ） で は 、 実 験 的 に 物 性 値 が 測 定 さ れ て い る 場 合 に 、 こ の 測 定 値 が 計 算 に よ っ
て よ く 再 現 さ れ る よ う な 構 造 を 選 択 す る が 、 こ れ に よ り 、 ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 特 徴
を よ り よ く 取 り 込 ん だ 分 子 構 造 モ デ ル を 得 る こ と が で き る 。
　 な お 、 ス テ ッ プ ６ ） 、 ス テ ッ プ ７ ） の 手 順 に お い て 、 将 来 、 物 性 値 を 予 測 す る こ と が で
き る 理 論 的 な 方 法 や 経 験 的 な 法 則 が 開 発 さ れ た 場 合 に は 、 そ の 物 性 値 を こ れ ら の ス テ ッ プ
６ ） 、 ７ ） の 選 択 に 利 用 す る こ と が 可 能 で あ る 。
【 発 明 の 効 果 】
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 本 発 明 の 方 法 を 使 用 す る こ と に よ り 、 指 定 さ れ た 原 子 団 組 成 を 持 つ ア モ ル フ ァ ス 網 状 高
分 子 の 試 行 構 造 を 迅 速 に 得 る こ と が で き 、 こ の 試 行 構 造 か ら 分 子 構 造 モ デ ル を 速 や か に 得
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る こ と が で き る 。 こ う し て 生 成 さ れ る 分 子 構 造 モ デ ル を 使 用 す れ ば 、 こ れ ま で 出 来 な か っ
た 網 状 高 分 子 の 分 子 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン が 可 能 に な る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ ２ １ 】
　 以 下 、 図 面 を 参 照 し て 、 本 発 明 の 実 施 形 態 に つ い て 説 明 す る 。
　 図 １ は 、 与 え ら れ た 網 状 高 分 子 の フ ラ グ メ ン ト か ら 分 子 構 造 モ デ ル を 得 る ま で の 一 連 の
デ ー タ 処 理 の フ ロ ー チ ャ ー ト で あ る 。 上 述 の ス テ ッ プ １ ） な い し ７ ） は そ れ ぞ れ フ ロ ー チ
ャ ー ト の Ｓ ２ ， Ｓ ３ 、 Ｓ ４ － １ ， Ｓ ４ － ２ 、 Ｓ ５ 、 Ｓ ６ － １ お よ び Ｓ ６ － ２ に 該 当 す る 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 図 ２ は 、 こ の フ ロ ー チ ャ ー ト に よ る 一 連 の 処 理 を 視 覚 的 に 表 現 し た 図 で あ り 、 こ の 図 で
は 、 図 ２ － １ ） に 示 し た ５ 種 の フ ラ グ メ ン ト を Ｓ ｉ … Ｏ 間 で 結 合 し て Ｓ ｉ ５ Ｏ ８ Ｃ ２ Ｈ ８

を ユ ニ ッ ト と す る ポ リ シ ロ キ サ ン を 作 る 場 合 を 例 に 取 っ て い る 。
　 図 ２ － １ ） な い し － ５ ） は そ れ ぞ れ 、 図 １ の フ ロ ー チ ャ ー ト の 各 ス テ ッ プ Ｓ １ ， Ｓ ３ ，
Ｓ ４ － １ ， Ｓ ４ － ２ ， Ｓ ５ の 処 理 を 視 覚 的 に 表 現 す る も の で あ る 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
・ フ ロ ー チ ャ ー ト の ス テ ッ プ Ｓ １ で は 、 網 状 高 分 子 の フ ラ グ メ ン ト の 種 類 と 個 数 が 与 え ら
れ る （ 図 ２ － １ ） ） 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ２ は 、 フ ラ グ メ ン ト の 種 類 ご と に 単 独 フ ラ グ メ ン ト の 構 造 最 適 化 を 行 う 部 分
で あ る 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ２ － １ で は 、 フ ラ グ メ ン ト の 構 造 最 適 化 の た め の 初 期 構 造 （ 仮 構 造 ） を 与 え
る 。 構 造 最 適 化 に 使 用 す る ソ フ ト ウ ェ ア の 入 力 書 式 に 従 っ て 初 期 構 造 を 指 定 す る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ２ － ２ で は 、 ス テ ッ プ Ｓ ２ － １ で 与 え た 初 期 構 造 を 出 発 に フ ラ グ メ ン ト の 構
造 を 最 適 化 す る 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ３ は 、 フ ラ グ メ ン ト の 乱 雑 な 空 間 的 配 置 を 複 数 個 発 生 さ せ る 部 分 で あ る （ 図
２ － ２ ） ） 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ３ － １ で は 、 ス テ ッ プ Ｓ － ２ で 決 定 し た フ ラ グ メ ン ト の 最 適 化 構 造 を 、 必 要
な 個 数 だ け 複 製 し 適 当 に 空 間 的 に 配 置 す る 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ３ － ２ で は 、 ス テ ッ プ Ｓ ３ － １ で 決 定 し た フ ラ グ メ ン ト の 空 間 的 配 置 を 初 期
構 造 に し て 、 フ ラ グ メ ン ト の 空 間 配 置 を 乱 雑 化 す る た め の 分 子 動 力 学 計 算 あ る い は モ ン テ
カ ル ロ 計 算 を 行 う 。 分 子 動 力 学 計 算 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 計 算 は 、 周 知 の も の で あ る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ３ － ３ で は 、 分 子 動 力 学 計 算 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 計 算 で 得 ら れ る 構 造 か ら
、 ス テ ッ プ ４ ） 以 降 の 処 理 に 使 う も の を 記 録 す る 。 す な わ ち 、 分 子 動 力 学 計 算 あ る い は モ
ン テ カ ル ロ 計 算 で は 構 造 の 微 少 変 化 を 逐 次 的 に 計 算 す る の で 、 定 期 的 な 間 隔 を お い た ス テ
ッ プ の 構 造 （ ス ナ ッ プ シ ョ ッ ト ） の み を 記 録 し て 、 類 似 構 造 の 処 理 を し な い よ う に す る （
空 間 配 置 サ ン プ リ ン グ ） 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 こ う し て 記 録 さ れ た 構 造 が ス テ ッ プ Ｓ １ で 与 え ら れ た フ ラ グ メ ン ト の 乱 雑 空 間 配 置 で あ
る 。
　 な お 、 分 子 動 力 学 計 算 法 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 計 算 法 は 、 巨 大 分 子 や 分 子 集 合 体 の 構 造
を 乱 雑 化 す る た め の 手 段 と し て し ば し ば 使 用 さ れ る 。 こ の こ と は 、 例 え ば 参 考 文 献 １ に 記
載 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ は 、 フ ラ グ メ ン ト の 連 結 を 決 定 す る 部 分 で あ る 。 こ の ス テ ッ プ が 本 発 明 の
重 要 な 部 分 で あ る 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － １ で は 、 フ ラ グ メ ン ト を 暫 定 的 に 連 結 す る （ 図 ２ － ３ ） ） 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － １ － １ で は 、 連 結 さ れ る 可 能 性 の あ る 原 子 対 の 距 離 を 計 算 し テ ー ブ ル 化
す る 。 図 ２ の 例 に お い て は 、 異 な る フ ラ グ メ ン ト 上 に あ る 不 飽 和 の Ｓ ｉ 原 子 と Ｏ 原 子 の 任
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意 の 対 が 連 結 さ れ る 可 能 性 が あ る 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － １ － ２ で は 、 ス テ ッ プ Ｓ ４ － １ － １ で 得 ら れ た 距 離 テ ー ブ ル を 参 照 に 、
距 離 の 短 い も の か ら 順 に 不 飽 和 原 子 対 を 連 結 す る 。 こ の 時 、 途 中 で 原 子 価 が 飽 和 し た 原 子
に は 新 た に 連 結 を 作 成 し な い よ う に す る 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － １ － ３ で は 、 ス テ ッ プ Ｓ － ４ － １ － ２ で の 操 作 に よ っ て 全 て の 不 飽 和 原
子 価 を 飽 和 さ せ ら れ な い 場 合 を 判 断 す る 。 ス テ ッ プ Ｓ ４ － １ － ２ の よ う に 連 結 を 決 定 し 不
飽 和 原 子 価 を 飽 和 さ せ ら れ な い 場 合 と し て 、 た と え ば 最 後 に 連 結 す る 原 子 対 が 同 一 フ ラ グ
メ ン ト 上 に あ る と い う 場 合 が あ る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ で は 、 後 の ス テ ッ プ の 構 造 緩 和 の 操 作 の 後 に 適 切 な 構 造 が 得 ら れ る よ
う に 、 ス テ ッ プ Ｓ ４ － １ で 決 定 し た 連 結 の ネ ッ ト ワ ー ク を 改 変 す る 。 す な わ ち 、 ス テ ッ プ
Ｓ ４ － １ で 決 定 し た ネ ッ ト ワ ー ク は 、 往 々 に し て 結 合 が 不 自 然 に 絡 ま っ た 構 造 を 与 え 易 い
の で こ れ を 回 避 す る 。
　 こ の た め に 、 長 距 離 の 連 結 が 出 来 る だ け な く な る 様 に 連 結 原 子 対 の 組 み 合 わ せ を 交 換 す
る （ 図 ２ － ４ ） ） 。
【 ０ ０ ３ １ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ － １ で は 、 最 長 の 連 結 が 短 く な る よ う に 連 結 の 対 を 交 換 す る 。 具 体 的
な 交 換 方 法 は 、 最 長 の 連 結 を 含 む ２ 個 の 連 結 で 連 結 原 子 対 の 交 換 を 試 行 し て 、 長 い 方 の 連
結 が 交 換 の 後 に 短 く な る な ら こ の 交 換 を 採 用 す る 。 改 め て 連 結 の 距 離 を 調 べ 、 最 長 の 連 結
に 対 し て こ の 操 作 を 行 い 、 最 長 の 連 結 が 変 わ ら な く な る ま で 繰 り 返 す 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ － ２ で は 、 最 長 の 連 結 対 は 変 更 し な い こ と に し て お い て 、 ２ 番 目 に 長
い 連 結 が 短 く な る よ う に 、 ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ － １ の 連 結 交 換 の 操 作 を 行 う 。 同 様 に し て １
， ２ ， ・ ・ ・ ｋ 番 目 に 長 い 連 結 対 を 変 更 し な い こ と に し て お き 、 ｋ ＋ １ 番 目 に 長 い 連 結 対
を 最 小 化 す る た め の 連 結 交 換 を 行 う 。
　 ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ － １ か ら ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ － ４ の 操 作 を ５ 回 繰 り 返 す 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ の 上 述 の 一 連 の 処 理 は 、 図 ３ に 示 し た フ ロ ー チ ャ ー ト の よ う に 整 理 し
て 示 す こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ５ で は 、 構 造 緩 和 の た め の 構 造 最 適 化 と 分 子 動 力 学 計 算 を 行 う （ 図 ２ － ５ ）
） 。
・ Ｓ ５ － １ で は 、 次 ぎ に 行 う 分 子 動 力 学 計 算 に 使 う 初 期 構 造 を 得 る た め の 構 造 最 適 化 を 行
う 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ５ － ２ で は 、 ス テ ッ プ ５ － １ で 得 ら れ た 最 適 化 構 造 を 初 期 構 造 に し 、 ア ニ ー
リ ン グ の た め の 分 子 動 力 学 計 算 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 計 算 を 行 う 。
・ ス テ ッ プ ６ は 、 ス テ ッ プ ５ ） ま で に 得 ら れ た 分 子 構 造 か ら 分 子 構 造 モ デ ル と し て 適 切 な
も の を 選 択 す る 部 分 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
・ ス テ ッ プ Ｓ ６ － １ で は 、 結 合 長 、 結 合 角 な ど の 微 視 的 な 構 造 パ ラ メ ー タ が 標 準 値 付 近 の
適 当 な 範 囲 内 に 収 ま っ て い る も の を 選 択 す る 。
・ ス テ ッ プ Ｓ ６ － ２ で は 、 実 験 的 に 物 性 値 が 測 定 さ れ て い る 場 合 に は 、 こ の 測 定 結 果 が 計
算 に よ っ て 良 く 再 現 さ れ る よ う な 構 造 を 選 択 す る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 図 ４ は 、 以 上 の 計 算 に 必 要 な ソ フ ト ウ ェ ア 構 成 と 、 そ れ ぞ れ の ソ フ ト ウ ェ ア で の デ ー タ
授 受 を 可 視 化 し て 描 い た 図 で あ る 。
　 手 作 業 以 外 の 処 理 は 、 ４ 種 の 独 立 し た プ ロ グ ラ ム （ 分 子 構 造 最 適 化 プ ロ グ ラ ム 、 分 子 動
力 学 計 算 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 計 算 の プ ロ グ ラ ム 、 ネ ッ ト ワ ー ク 生 成 プ ロ グ ラ ム 、 物 性 計
算 プ ロ グ ラ ム ） で 処 理 さ れ 、 こ れ ら の プ ロ グ ラ ム は パ ー ソ ナ ル コ ン ピ ュ ー タ や ワ ー ク ス テ
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ー シ ョ ン 上 で 稼 動 す る 。 ネ ッ ト ワ ー ク 生 成 プ ロ グ ラ ム は 上 記 の ス テ ッ プ ３ ） と ４ ） の 操 作
（ フ ロ ー チ ャ ー ト で は Ｓ ４ の 操 作 ） を 行 う 。 物 性 計 算 プ ロ グ ラ ム が 使 用 さ れ な い 場 合 も あ
る 。 ま た 、 分 子 動 力 学 計 算 あ る い は モ ン テ カ ル ロ 計 算 が 物 性 計 算 を 兼 ね る 場 合 も あ る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 以 下 に 、 本 件 発 明 の 予 測 法 を 用 い て 、 具 体 的 に 有 機 シ ロ キ サ ン 膜 の モ デ リ ン グ を 行 っ た
例 を 説 明 す る 。
　 こ の 例 の シ ロ キ サ ン 膜 モ デ ル は 、 ユ ニ ッ ト セ ル 内 に 図 ５ に 示 し た ５ 種 の フ ラ グ メ ン ト を
持 ち 、 こ れ ら の 結 合 価 不 飽 和 の Ｓ ｉ 原 子 と Ｏ 原 子 を 連 結 す る こ と に よ っ て 作 成 さ れ る 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 こ う し て 作 成 さ れ る シ ロ キ サ ン 膜 モ デ ル は 、 ７ 個 の Ｃ Ｈ ３ Ｓ ｉ Ｏ ３ と ３ 個 の Ｈ Ｓ ｉ Ｏ ３

と １ 個 の Ｓ ｉ Ｏ ４ を 持 つ 網 状 構 造 に な り 、 原 子 組 成 と し て は Ｓ ｉ １ １ Ｏ １ ７ Ｃ ７ Ｈ ２ ４ （
原 子 個 数 比 は Ｓ ｉ ： Ｏ ： Ｃ ： Ｈ ＝ １ ： １ ． ５ ４ ： ０ ． ６ ７ ： ２ ． １ ４ ） を 持 つ こ と に な る
。
【 ０ ０ ３ ９ 】
　 こ の モ デ リ ン グ の 対 象 と な っ て い る 実 物 の 有 機 シ ロ キ サ ン 膜 は 、 テ ト ラ メ チ ル シ ク ロ テ
ト ラ シ ロ キ サ ン 分 子 を 原 料 と し て プ ラ ズ マ Ｃ Ｖ Ｄ 法 に よ っ て 生 成 さ れ た も の で 、 そ の 物 性
値 に 関 し て は 表 １ に 示 し た よ う な 実 験 観 測 の 結 果 が 得 ら れ て い る 。 上 述 の フ ラ グ メ ン ト の
種 類 と 組 成 は 、 実 験 観 測 の 結 合 種 と 原 子 組 成 が 再 現 さ れ る よ う に 選 ん だ も の で あ る 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ４ １ 】
　 こ の 例 に お い て は 、 フ ラ グ メ ン ト の 乱 雑 構 造 生 成 （ ス テ ッ プ ２ ） ） の た め に 分 子 動 力 学
法 を 使 用 し た 。 １ フ ェ ム ト 秒 の 時 間 刻 み で ５ ５ ０ ピ コ 秒 間 の 構 造 変 化 を 求 め 、 １ ピ コ 秒 毎
の 構 造 を 記 録 す る （ 空 間 配 置 サ ン プ リ ン グ ） こ と に よ り ５ ０ ０ 個 （ 初 め の ５ ０ ピ コ 秒 分 を
除 く ） の フ ラ グ メ ン ト の 乱 雑 空 間 配 置 を 得 た 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 こ の 分 子 動 力 学 計 算 は 、 温 度 が ２ ９ ８ ． １ ５ Ｋ で 圧 力 が １ ０ ０ ０ ０ ａ ｔ ｍ の 定 温 定 圧 分
子 動 力 学 計 算 （ 参 考 文 献 ２ ） で あ る 。 な お 、 ス テ ッ プ ３ ） と ス テ ッ プ ４ ） を 経 て フ ラ グ メ
ン ト を 連 結 し 、 不 適 当 な 連 結 を 持 つ も の を 除 去 し た 結 果 、 得 ら れ た 試 行 構 造 は ３ ４ ３ 個 と
な っ た 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
　 構 造 緩 和 の 分 子 動 力 学 計 算 （ ス テ ッ プ ５ ） ） で は 、 温 度 が ２ ９ ８ ． １ ５ Ｋ で 圧 力 が １ ａ
ｔ ｍ の 定 温 定 圧 の 条 件 で 、 １ フ ェ ム ト 秒 の 時 間 刻 み で １ ０ ピ コ 秒 の 構 造 変 化 を 求 め た 。
　 ス テ ッ プ １ ） と ５ ） の 構 造 最 適 化 計 算 お よ び ス テ ッ プ ２ ） と ５ ） の 分 子 動 力 学 計 算 に は
Ｍ Ｍ ３ 分 子 力 場 （ 参 考 文 献 ３ ） を 使 用 し た 。 ま た 、 構 造 最 適 化 計 算 お よ び 分 子 動 力 学 計 算
に は プ ロ グ ラ ム パ ッ ケ ー ジ Ｔ ｉ ｎ ｋ ｅ ｒ （ 参 考 文 献 ４ ） を 使 用 し た 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 図 ６ に 本 発 明 方 法 を 使 用 し て 生 成 し た ３ ４ ３ 個 の 試 行 構 造 の 密 度 の 分 布 を 表 し た 。 図 ６
か ら 実 験 値 （ １ ． ３ ８ ｇ ／ ｃ ｍ ３ ） に 近 い 密 度 を 有 す る 試 行 構 造 が い く つ か 得 ら れ て い る
こ と が わ か る 。
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　 表 ２ に 、 上 記 ３ ４ ３ 個 の 試 行 構 造 の な か で 、 結 合 長 の 偏 差 の 小 さ い 構 造 （ Ｓ ｉ － Ｏ 、 Ｓ
ｉ － Ｈ 、 Ｓ ｉ － Ｃ 、 Ｃ － Ｈ の 結 合 種 そ れ ぞ れ に 関 し て 最 大 値 と 最 小 値 と の 差 が ０ ． ０ ５ オ
ン グ ス ト ロ ー ム 以 下 の 構 造 ） を ６ 種 選 択 し 、 リ ス ト と し た 。 実 際 に は 、 Ｓ ｉ － Ｈ 、 Ｓ ｉ －
Ｃ 、 Ｃ － Ｈ は 結 合 長 偏 差 が 小 さ く 、 表 の 値 は Ｓ ｉ － Ｏ 結 合 の も の で あ る 。 な お 、 シ ロ キ サ
ン 高 分 子 で は 、 結 合 が イ オ ン 結 合 的 で あ る の で 、 結 合 角 、 二 面 角 が か な り 大 き な 範 囲 に 分
布 す る の で 、 分 子 構 造 モ デ ル 選 定 の 参 照 に は し て い な い 。 表 ２ か ら 結 合 長 が 、 標 準 値 の 近
傍 に 分 布 す る 構 造 が 得 ら れ た こ と が わ か る 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
【 表 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ４ ６ 】
　 図 ７ に は 、 こ れ ら 多 数 の 試 行 構 造 か ら 得 ら れ た 分 子 構 造 モ デ ル の 一 つ （ 表 ２ に お け る 構
造 ２ の も の ） を 示 す 。 こ の 構 造 は 、 実 測 の 有 機 シ ロ キ サ ン 膜 と 近 い 密 度 を 示 す 構 造 で あ る
。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 図 ８ は 、 こ の 構 造 に 対 し て 量 子 化 学 的 手 法 を 用 い て 計 算 さ れ た 赤 外 吸 収 ス ペ ク ト ル ｂ ）
と 、 実 測 の 有 機 シ ロ キ サ ン 膜 の 赤 外 吸 収 ス ペ ク ト ル ａ ） を 示 す 。 実 測 の ス ペ ク ト ル が 良 く
再 現 さ れ て い る こ と が わ か る 。 こ の こ と は 、 こ の 構 造 が 適 切 な も の で あ る こ と を （ 原 子 や
原 子 団 の 組 成 が 実 物 と ほ ぼ 等 し く 、 結 合 長 、 結 合 角 、 二 面 体 角 の 構 造 的 パ ラ メ ー タ の 分 布
が 実 物 と ほ ぼ 等 し い こ と ） を 示 し て い る 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 こ の 例 は 、 本 発 明 の 方 法 を 使 用 し て 、 化 学 結 合 の ネ ッ ト ワ ー ク と 立 体 的 分 子 構 造 を 生 成
し た 結 果 、 網 状 高 分 子 の 構 造 を 良 く 表 現 す る 分 子 構 造 モ デ ル が 得 ら れ た こ と を 示 し て い る
。
　 上 述 の ３ ４ ３ 個 の 試 行 構 造 を 得 る の に 費 や し た 時 間 は ２ 日 の 程 度 で あ る 。 本 発 明 の 方 法
を 使 用 し な い 場 合 、 図 ７ に 示 し た 構 造 の よ う に ア モ ル フ ァ ス 網 状 高 分 子 の 構 造 を 良 く 表 現
す る 分 子 構 造 モ デ ル を こ の 時 間 の 範 囲 で 得 る こ と は 容 易 で は な い 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
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【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ５ ０ 】
【 図 １ 】 網 状 高 分 子 構 造 モ デ ル を 得 る た め の の デ ー タ 処 理 の フ ロ ー チ ャ ー ト で あ る 。
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【 図 ２ 】 シ ロ キ サ ン 高 分 子 （ Ｓ ｉ ５ Ｏ ８ Ｃ ２ Ｈ ８ ） ｎ を 例 に し て 、 図 ２ の フ ロ ー チ ャ ー ト
処 理 を 視 覚 的 に 表 現 し た 図 面 で あ る 。
【 図 ３ 】 ス テ ッ プ Ｓ ４ － ２ に お け る 結 合 対 の 交 換 を 行 う ア ル ゴ リ ズ ム の フ ロ ー チ ャ ー ト で
あ る 。
【 図 ４ 】 発 明 の 実 施 に 必 要 な ソ フ ト ウ ェ ア と ソ フ ト ウ ェ ア 間 の デ ー タ の 授 受 を 示 す 図 面 で
あ る 。
【 図 ５ 】 具 体 例 で 作 成 し た シ ロ キ サ ン 網 状 高 分 子 モ デ ル Ｓ ｉ １ １ Ｏ １ ７ Ｃ ７ Ｈ ２ ４ を 構 成
す る フ ラ グ メ ン ト を 示 す 図 面 で あ る 。
【 図 ６ 】 本 発 明 の 方 法 を 使 用 し て 生 成 し た ３ ４ ３ 個 の 試 行 構 造 の 密 度 の 分 布 を 示 す グ ラ フ
で あ る 。
【 図 ７ 】 本 発 明 の 方 法 を 使 用 し て 生 成 し た ３ ４ ３ 個 の 試 行 構 造 の 中 で 実 測 に 近 い 密 度 を 持
つ 分 子 構 造 モ デ ル の 立 体 的 な 構 造 を 示 す 図 面 で あ る 。
【 図 ８ 】 実 測 の 有 機 シ ロ キ サ ン 膜 の 赤 外 吸 収 ス ペ ク ト ル と 図 ７ の 分 子 構 造 モ デ ル の 赤 外 吸
収 ス ペ ク ト ル を 示 す グ ラ フ で あ る 。
【 図 ９ 】 網 状 高 分 子 の 構 造 を 模 式 的 に 表 現 し た 図 面 で あ る 。
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【 図 ３ 】 【 図 ４ 】

【 図 ５ 】

【 図 ６ 】

【 図 ７ 】

【 図 ８ 】

【 図 ９ 】
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