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Ⅰ 研究の成果(1000字 程度)

理論的計算手法は、化学においてすでに欠かせない もの となっている。しかし現実に

材料の製造プロセスの現場に計算化学が導入されているかというと、否 という答えがほ

とんどのメーカーか ら返って くるであろう。その理由の一つは、原子、分子の動力学を

扱 うことがいまだ難 しいことにある。

上記の問題意識の元に、電荷移動法 と汎用性の高い反応性力場 を構築 し、分子動力学

法と組み合わせることによって、材料製造の実用プロセスに適用可能な計算手法を開発

することが本研究の目的である。

まず成果の一つは、分子動力学法 を電荷移動法であるfluc-q法 とともに用いて、ガ

ラス中における代表的な微量不純物であるFeの 有効電荷が、ガラスの塩基度にどのよ

うに依存 しているかを調べた結果を報告 した。

非架橋酸素の増加、すなわち塩基度の増加は、高電荷側のピークを増大させることが

わかった。非架橋酸素上の電荷密度は、架橋酸素 よりも大 きくなってお り、配位 した

Feの 電気陰性度 を下げることがこの原因であると考えられる。もしこれらの高電荷側

のピークと低電荷側のピークをそれぞれ酸化状態・運元状態に対応付けることができる

ならば、塩基度、つまり非架橋酸素の増加は、酸素原子上の電荷密度の増大を促 し、配

位 したFeを 酸化側に平衡移動 させるという現象が解明できたと言える。

さらに、fluc-q法 を用 い清澄 プロセ スのモデ リングを試み た。清澄 プロセス とは、

ガラス製造段階で発生す る気泡 を除去す るプロセスであ り、透明性 が大 きな特色 であ る

ガ ラス材料 に とっては最重要 プロセスで ある。しか し清澄 プロセス には、実験 的 に信 頼

のおけるデー タは少 ない。そ こで ガラス としてソー ダライムガラス、清澄剤 としてAs

を選択 し、清澄 プロセス を計算機 で再現す る ことを目指 し、その過 程 を報告 した。

Asに は二体ポテ ンシャル として クー ロン項 と共有結 合性 を表現 するモース項 を用い

た。 これ により酸素 イオ ンの解離 を表現 した。Fluc-q法 を用 いる と、解離 した酸 素 は

原子状 になるため、解離 を表現 で きる汎用性の高 い反応性 の力場 を構築す るこ とがで き

る。結合 距離 はAs4O6、As4O10分 子 の構造 を再現す る ように決 めた。 この分子 の温度 を上

昇 させ た結果、原子状酸素 の解離が観察 され た。0-0間 の結合 に もクーロ ン項 と結合次

数 に よ り結合 を生 じるこ とがで きるモデ ルを導入 し、結合生成 を記述 した。このモデル

は、ガラスや清澄 反応 のみ な らず 、固相 、液相、気相 、分子 系な どあ らゆる系 に適用 で

きる汎用性 の高い力場で ある。 さ らに電荷移動法 であるfluc-q法 を用い るこ とに よ り

結 合解離 とクーロ ン項 を何の複雑 な取 り扱 い もな く組 み合わせ るこ とがで き、しか も古

典MDと 同 じくらいの計 算 コス トで シ ミュ レーシ ョンを行 うことがで きる方法であ る。

この よろに、COEに ふ さわ しい意義 と成果 を持つ研究 を行 うことがで きた。
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