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概要

近年計算機の急速な進歩により,材料の様々な研究分野に計算機が用いられるようになった。

そこで,今回は従来の数式を用いる手法ではなく,分子の転位と切断反応という化学的反応を単

純に直接モデル化することで数式を使用しない分解のプログラミングを試み,従来のシミュレー

ションと比較を行い,こ の方法を新たにモリックマウス法として提案し,こ の方法によつて高分

子分解の分解過程,特に全過程についての情報がどの程度得られるかについてコンピュータ・シ

ミュレーションを検討 した結果を報告する.

1。 はじめに

工学的な実験で得られる種々の自然界の情報を

如何に処理をして工学として有効なデーターや概

念を得るかということは情報処理の極めて重要な

課題である.特に,少量のデーターから多くの計

算結果を得ることが情報処理の価値を高めること

になるが,こ の目的として研究されている多くは,

量子力学などの基礎学問を応用する方向に進んで

おり,我々が実験によつて容易に得られる情報の

処理という観点では不十分であると考えられる。

もともと自然界の現象に対 して数学の助けを借

りて数式で表現するという考え方はそれほど古い

A Programming Method of Computer Simulation without
Using any Differential Equations, Shoji Yonezawa,

Kunihiko Takeda, Shibaura Institute of Technology,
Toshiaki Tsuchiya, Institute of Computational Fluid
Dynamics

第40回プログラミング
シンポジウム 1999.1

ものではない。近代の幕開けとともに自然を正確

に観察しその中から神の摂理を見いだすという新

しい考えが生まれ,その手段として数学が用いら

れるようになった。この様な近代科学の思想と実

践はベーコン[1],デ カル ト[21,そ してガリレオな

どが開拓 したものであるが,それを体系的に整理

し必要な数学的道具,特に微分方程式,二項式な

どを発見して近代科学に大きな足跡を残 したのは

他ならぬニュー トンである[3]。

ニュー トンらが当時自然現象の解明手段として

発見した微分方程式は近代自然科学の手法の内で

も特に大きな前進であり,発見以降は多くの自然

現象が微分方程式で表現され,その本質を明らか

にされていった.その成果は際だって優れていた

し,また応用数学面での発展にも助けられて,多

少誇張した表現が許されるなら,ほ とんどの自然

現象は微分方程式で整理されるに至った。
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しかし微分方程式にも若干の欠点があり,そ の

うちの一つが一部の線形方程式以外の微分方程式

はその解を求めるのが困難で,近似解も満足な結

果を与えないことが多かった。そのために多くの

応用数学者達が非線形微分方程式の解法を研究 し,

そのいくらかは自然界の現象を解明するのに訳だ

った。しかし非線形微分方程式の解はいずれも極

めて複雑で, しかもその解が本当に正確であるか

について多くの科学者が検証できない程であった。

このような状態は第二次世界大戦後のコンピュ

ータの著しい発展によつて新 しい局面を生んだ。

それまで適切な解法が発見されていなかったよう

に微分方程式でも差分法などの手法で値を見いだ

すことができるようになってきた。本研究はこの

様な自然現象を数学的手段,特に方程式を用いて

解明してきた手法について若干の疑間を呈すると

ともに,それらとは異なるコンピュータ・シミュ

レーション手法について研究した結果を報告する。

2。 モ リックマ ウス法 の概 要

2。 1.自 然現象を方程式で表現することに関する

批判的見解

自然現象を方程式などの数学的手法を応用して

表現する方法として,量子力学などの基礎的な原

理を直接的に応用する方法で一般に第一原理など

と呼ばれている方法,分子動力学など多少実験的

な知見を利用 して計算する方法,そ して微小部分

の動きに注目して微分方程式を立てる方法がある.

そのほかにも現象にあわせて独特の数式を立てる

場合もあり,高分子の分解について本研究でも一

例を挙げる。

このうち, 自然界を数学的手段で解明する方法

としてもっとも有力な方法である微分方程式は ,

対象物を小さな区分に分けることによつて均質で

単純な現象に還元することができるという考え方

に基づいている。観測する系全体が複雑な場合で

も,その系を細かく分けて数学的に均一と見なせ

るまでに微小化すれば,そ こでの支配方程式は単

純になる.微小部分で表現した自然現象は微積分

的手法を用いて,我々が直接観察する巨視的自然

に統合される。

巨視的自然現象を支配する方程式を導入する過

程では,可能な限り連続的な動きを求める。例え

ば球体が宇宙空間に浮いている場合なども球体を

一旦質点としてあつかい,系全体の連続性を補償

する.その結果,微分方程式で表現された自然は

連続性を持ち,滑かであり,不連続部分は系の外

に置かれる。

自然現象を正しく表現 した支配方程式を作るこ

とができれば,数学的な厳密解を得るか,も しく

は近似解を求める.さ らにコンピュータ 0シ ミュ

レーションの手法を使用することができれば差分

法などで値を求めることができる。

本研究ではこの可能な限り連続的な動き過程で

の不自然さを示 したい。仮に自然の不連続をその

まま不連続として扱 うことができれば,そのほう

が適切であろう。宇宙空間は星が分散しているが ,

星と空間の間は明らかに不連続である.地球は陸

と海,空でできているが,それらは互いに不連続

である。また微視的正解でも均質な材料などはほ

とんどない。日常的に我々の身の回りを見ても,

連続的な物質や部品,家具などはほとんど見あた

らない。

物理的原理,数学的手法を応用する第一原理計

算,分子動力学計算はそれぞれ優れた点があり,

多くの分野で有効に使われている.従って本研究

の情報処理領域とは異なる領域として特に批判を

加える対象ではない。その他の対象とする現象に

応 じて考案される多くの数式の中には,微分方程

式で論じたと同様に,計算機が進歩 していないこ
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とを前提として研究されたものがあり,それが一

般的に良く認識されていない.コ ンピュータ・シ

ミュレーションの発達によって,これらの数式を

使用 した研究が計算によってより簡単に,よ り有

用な結果が得られることを何らかの方法で研究者

に広めていくことが必要である.

自然界のこの様な状態を忠実に表現するとする

と,不連続を含む対象を直接何らかの方法でコン

ピュータ 。シミュレーションする方法が考えられ

る.そ こで我々は少ない自然からの情報,すなわ

ち実験や観測によって得られた情報を如何に有効

に活かすかに付いての新 しい方法について研究し

たので,それを提案 し,計算機による情報処理の

効果を示そうとするものである。

2。 2.方程式を用いないコンピユータ・シミュレー

ションの試みとしての一つのモデル

微分方程式をたてるときの微小部分の定義は数

学的に均質と見なせる微小空間と定義される.ま

た,微分方程式の微少区間が常に均質であるよう

に,微小空間内の自然現象は直接的な表現で記載

することができない。それは自然が本質的に均質

ではないのにも関わらず,微小空間を均質とする

ところになる。

そこで,本研究で提案する方法は,微小空間を

均質にするというディメンジョン由来の概念を捨

てて,ディメンジョンを念頭に置かないモデルを

設定し,そのモデル形状の組み合わせである特定

の自然を表現する手法に関するものである。本研

究で用いた基本的モデルをFigure lに 示す。

このモデルはある機能を有している「単位個体」

であり,こ のモデルをモ リックマウスと命名させ

てもらいまたこのモデルを利用 した方法をモリッ

クマウス法とする。またモリックマウスの機能は

隣接マウスと結合するためのノーズとテイルを有

し,結合 したり,反応 したりする機能を有するレ

フ トハンドとライ トハン ドを有する。

Nose-tail bond

Hand・ 1●il bond

Figure 2  1Clolmbination lnodel colmposed oF the

nrst iMIo‖ c mouse model

Figwe 2は モ リックマウスによるノーズテイ

ル・チェインモデルとハンドテイル・チェインモ

デルを示した。この様なモデルはモリックマウス

モデルの一つの例であり,対象現象によりもっと

も相応しい結合モデルが選択される。またモリッ

クマウス法が普遍的な方法として応用できるかど

うかは,この様な単位個体の普遍性によると考え

られる。従つて,モ リックマウスモデルはFigure l

に限定されず,次のようなモデルも考えられる.
例えば。こんなモデルや

こんな錯合も考えられます

Figure 3  Second Molic 口■ouse 口nodel and their
corrlbination

この場合は 2つのノーズと 2つのテールが互い

に 90度 で外に突き出 してお り,ハ ン ドも 4つ備

わつている.対象とする資源現象の単位個体の種

Nosc

hand

molrc mouscAl fu

"Molic mouse model" to constructFigu re t
Phenomena
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類によつてこの様に様々な形を取りうる。しかし,

実際にはできるだけ少ないモデルでコンピュー

タ・シミュレーションを行 うことが望ましいが ,

一方では対象となる自然を簡単なモデルで表現す

る過程で,対象物に対する理解が深まるという利

点もある。

3。 応用する材料分解の概要

3。 1。 従来の研究の方法と得られる典型的結果

モリックマウス法の研究を進めるために選択 し

た系は材料の分解過程である。材料の分解過程は

材料を構成 している分子や結晶単位などが劣化の

単位個体になるので,材料の種類と基本的には無

関係とも言えるが,本研究ではその中でもポリフ

ェニレンエーテルというエンジニアリング・プラ

スチックを選択 した。コンピュータ・シミュレー

ションの研究に当たっては対象となるポリフェニ

レンエーテルがどのような構造を持ち,性能を有

するかについては知る必要は必ずしもない。モ リ

ックマウスで表現される対象であれば良いのであ

るし,またその分解過程をモリックマウスモデル

で解析することが優位であれば良いということに

なる.特に本研究は対象現象そのものよりも, 自

然界の情報を如何に効率的に処理をして,そ こか

ら多くのデーターを得ることが可能であるかに付

いての手法を研究することが目的であるからであ

る。

本研究の方法を記述する前に,エ ンジニアリン

グ・プラスチックの従来の分解過程の解析に用い

られる代表的な式を以下に示す[4].

∫命
=/1CXp(―

÷ )″   (1)

ここで,Aは頻度因子,Eは見かけの活性化エネ
ルギー,Tは絶対温度,Rは気体定数を示 してい

る.g(⇒は反応量 xの関数で,その物理的意味は

熱力学的反応の様式である。この様な分解過程を

解析する式は研究者によつて数種類出されている

が,いずれも式(1)と 類似のものである.式 (1)に使

用する関数 g(x)な どは高分子材料の分解メカニズ

ムによつて種々の関数が導入されており,その詳

細をTable lに 示す。

Table l  Several functions used for calculation of

poly口ner degradation
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■ble lで示 した複雑な関数を使用して,具体的

にどのような結果が得られるかについて,Figwe 4

に例を示す .

熱 分解の起 こ る頻度

Figure 4  Degradation curves at therrnal pOly口 ner

degradation

Figwe 4は横軸にエンジニア リング・プラスチッ

クに与えられる負荷の強 さを示 し,縦軸はその負

荷によつて分解 したエンジニア リング・プラスチ

ックの割合を示 している[5].一般的にこのような

規則的な分解曲線が得られるのは熱分解の時が多

く,力学的負荷や光等の負荷の場合には副反応が

併発するので,曲線はかなり複雑な形状を示す。

この曲線の意味するところはある負荷が与えられ

るとその負荷の大きさの対数に対して分解が図の
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曲線のように進むという事であり,式(1)と その計

算はそれだけの知見を与えてくれるが,それ以上

の情報は得られない。

この様に従来の方法では比較的複雑で長い方程

式の導入過程を経過 し, さらに式を近似的に解く

様々な関数を導入 しても,エ ンジニアリング・プ

ラスチックの分解をハッキリとした形で解析する

ことは不可能であることが判る。コンピュータ・

シミュレーションが研究に実用的に用いることが

できない時にはやむを得ないが,も し複雑な方程

式を経由しなくてもより有効な結果が得られるな

ら,従来の方法にこだわる必要はないだろう。

材料の実験を担当している人たちの中には,こ

の様な一連の数式と解法に不十分な感を抱いてい

る人が多い。それは式自体が複雑で理解をするの

に時間がかかることもあるが,それ以上に上記の

方法の中に材料の分解研究者が日頃問題としてい

る,「化学的表現」が含まれていないことにある.

良く化学を象徴的に表すときにベンゼン環を「亀

の子」と呼ぶことがあるが,有機材料の研究者は

日頃は亀の子を相手にしているのであり,複雑な

数式を扱つているのではない.そ して日常の研究

から多くの情報を得ているが,それを処理する方

法は持っていないのである。なぜ,これだけコン

ピュータが発達しているのに, 日常的な情報を有

効に処理 し得ないことが理解できないのである。

3。 2。 モリックマウス法のモデルの組立

本研究の材料の分解では標準的なモリックマウ

スモデルを使用した。モ リックマウスモデル自体

はFigure lに 示 したが,材料は何らかの結合で大き

な分子集団を形成 している。エンジニアリング・

プラスチックの場合にはモ リックマウスモデルが

結合 して長い鎖状の構造をしている。従つて,モ

リックマウスモデルが結合 したチェインモデルを

Figure 5に示 したような結合の仮定をおいて組み

第40回プログラミング
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IFigure S Chain l■ odel oF standard``Inolic lnouse"

I1lodel

Figwe 5に不されているようにモリックマウス

モデルの基準となる結合をノーズテイル結合とす

ると,直線上の構造が得られ,ハン ドが結合に寄

与する状態では結合の割合に応 じて多少捻れた構

造を採る.こ のモデルはあくまでも方程式を使用

しないモリックマウス法のモデルとして組み上げ

たもので,エ ンジニアリング 0プラスチックの構

造の一つの可能性を示 しているに過ぎない。

次にチェインモデルの分解について示す。チェ

インモデルの分解は,それを一部の実験データー

と併せて分解パラメーターを決定した。材料研究

者はモリックマウスモデルを一つのベンゼン環と

認識 し,コ ンピュータ・シミュレーション研究者

はある程度普遍的な計算モデルと認識することが

可能である.

立てた

Noce-uil bond

ィ女'禽ゞ｀`
.‐・・'く

てう
)'ヽ   ヽ

Figure 6  Assunnption of cleavage point to generate

nlonorner units

Figure 6は モ リックマ ウスモデルの 2つの結合

状態に対 して,それが切断 してモ リックマウスが

1つからなる「モノマー」に変化する過程を示 し
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たものである。図で結合部位に破線で示 したとこ

ろがモリックマウスのチェインモデルの切断箇所

である。

次に,モ リックマウスのチェインモデルの切断

による,ダイマーの発生過程をFigwe 7に示 した。

切断のもととなるチェインモデルを中央左端に示

したが,このモデルが一部ハンドチェインモデル

に転換しつつ,ダイマーを形成する切断を行 うと

考えた .

方法を決定するもので乱数を発生させて特定のモ

リックマウスを決め,次にその結合を決める.第

3プ ロックはノーズテイル結合の周辺のノーズ,

テイル,ハンドの切断を,第 4プ ロックはハンド

テイル結合の周辺のノーズ,テイル,ハン ドの切

断を取り扱つている。第 5プロックでは第 4ま で

で行われた分解過程により生成 したモノマー,ダ

イマー, トリマー,テ トラマーの構造解析と実験

データとモリックマウスのモノマーを比較するプ

ロックである。

大まかな流れとして,結合,初期の切断確率など

の初期値を設定し,乱数を発生させた後,その乱

数によつて特定された箇所の結合様式を判断 し,

それぞれの構造ごとに結合様式,切断箇所などの

同じく乱数を発生させて,ラ ンダムに結合,切断

をさせる。 その後,一回の計算ごとにモノマー ,

ダイマー, トリマー,テ トラマーを積算 し,実験

データの比率になったところで計算を終了させた

4.結果及び考察

4。 1。 実験との整合性の実証

モリックマウスモデルの適用性を検証するため

に本研究では,873Kの分解実験データーからモノ

マーの切断比率を求め,それをモリックマウスモ

デルの分解過程を使用して切断確率を計算 し,フ

ィッティングした結果を■ble 2に 示す .

πlable 2  Experilnental and calculated reSults of

monomer units
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Figure 7  Assunlption of cleavage point to generate

dilner units

次にFigure 7で は使用 した図の記号などはFigwe

6と 同様である .

3。 3。 材料分解の計算方法

今回の材料分解の計算手順をFigure 8の フロー

チャー トに示す .

A1  0

Bl (ゞ

ci b
Dl C

0。 90    0.70

17.09   17。 41

1.55    1。 14 Gl

28。 62   28。77 Hl

Elく  ゞ25。23
Fl>・ 0。 14

25。22

0。 08

<25。2525.70

< 1.22 0。 98Figure 8 1Block■ owchart of colnputer silnulation

計算のプロックは大きく 5つに分割 した[6].第

1プロックは初期設定やプログラムを動かすため

の Fottan言語での宣言文を入力する項目である。

第 2プ ロックは切断を生じるモリックマウス結合

Table 2か ら判るように,モ リックマウスモデル

を使用したモノマーの生成は実験データーとほぼ

完全に一致する。本研究の目的の一つは少ない自
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A2

B2

C2

D2

1.19

2.32

11.15

13.66

3.29

4.23

11。 08

15。 02

17。 06

20.59

14.76

17。 32

16。 79

20.64

13。 71

15.24

然観測のデーターから多く有用なデーターを,で

きる限り研究対象から離れずに, しかも数学的な

式を使用せずに得る方法に関するものであるので ,

この結果はさらに先に進むことのできる可能性を

示 したものとして有用である.

次にダイマーの発生過程に対 して,モノマーの

切断の実験データーからの情報処理によつて得ら

れた様々な切断確率を代入 して計算 した結果を

Table 3に 示 した。

1lable 3  1Experirnental and calculated results of

dimer units radated

Figure 9   Transition oF di11ler according to

structure

この図は従来微分方程式を使用 した方法では作

成することは困難であった。 しか し,モ リックマ

ウスを使 うことでモ リックマウス 1個 1個の動き

を示すことができ,こ のような結果を得ることが

容易にできるのである。また,実験で得 られる結

果もFigwe 10に 示すようにモノマー,ダイマー ,

トリマーが生成 しているといつた極少量の情報し

か得られず, トリマー以後のテ トラマーなどの情

報を得ることは現段階で非常に困難である。

モノマーの生成

ダイマーの生成

Figure 10 Experimlental results of(GC/「 ИS

しかし,モ リックマウス法で行った結果では ,

Figure llの ようにテ トラマーの構造とその分布を

示すことができ,またダイマーと同様に発生過程

を経時的に示すことができる。

Type

Figure ll  TransitiOn OF tetrarner accOrding to

structure

このようにモリックマウス法を用いることで従

来得ることのできなかった材料の熱分解の過程を

詳細に示すことができる。

4。 3。 考察

モリックマウス法と従来の方程式を使用した方

法の比較を■ble 4に示す。

E2

∝<
つCd

む《《F2

t000 t000 ,000 afilo

Number of ffilffi#number

G2ルd
H2ルゼ

■ble 3で 計算されたダイマーの構造とその分布

に関する計算結果と実験結果の一致は期待以上の

ものがあつた。この計算の過程ではモノマーの実

験データーを使用 して,単に構造と切断確率を計

算 したに過ぎないからである.こ の過程では当然

ながら数式などは一切使用 しておらず,乱数を発

生 しつつランダムに切断箇所を決定 したに過ぎな

いからである.

4.2.シ ミュレーションから得られた材料分解過

程の結果

まず,ダイマーの発生過程を経時的に表 した

Figure 9を示す。
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Table 4 Comparison of parameters used in two
methods (conventional method and Molic mouse
model)

使用する′
転位確率
分解確率

従来の方法で得られる結果は先程のFigure 4に

示 したように材料が熱分解 した時にどのような傾

向が出るとか,得 られた結果が次の材料の改良に

生かすことができないなどが欠点として挙げられ

る。モリックマウス法による結果は,モ リックマ

ウスを使用することで材料の個々の特性や,分解

過程が明瞭に示すことができる.こ のように極少

量の実験データから材料の個々の特性が得られる

のは「分解の方程式」を使用せずに,現実の元素

や分子と同じ形をしたモデル (モ リックマウスモ

デル)を使ったことにあると考える.

5。 おわりに

モリックマウス法は,物質の最小単位をモデル

化することで従来の微分方程式を使用し,離散化

して解を求める方法と異なり不連続な自然をより

明確に表現できると考える.従来,微分方程式は

コンピュータという高速で大量のデータを処理で

きるものがなく,自 然現象を表現する上で仕方な

く行なっていたと考えるのが自然である。

コンピュータのない時代に自然現象を解明 しよう

と作られた微分方程式では,一旦微小部分を見る

ことで全体を表現 し,解を求める上で離散化 して ,

再び微小部分を計算するといつた複雑な方法を採

用しているが,このように微小部分を微分方程式

に還元することなく,物質の最小単位から全体を

記述することがモリックマウス法の概念であり,

それによつて微分方程式ではプラックボックスで

208

あった材料の特性をより明確に示す事ができるの

である。

このように,近代科学の手法がそのまま応用さ

れているコンピュータ 0シ ミュレーションと異な

り,近代科学の手法を批判的な視点に立って論じ,

新 しい手法を提案することは有意義であると考え

られる.
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