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1　 は じめ に

　MD の 結果か ら、水分子が常 温 の 液体状 態 で 集団的な運 動を お こ

な っ て い る こ とは すで に 多 くの 研究者が指摘 して い る。こ
．
の 集 団運

動を さ らに詳 し く見て い くと 、 以下の よ うぜ運動を識別す るこ とが

で き る。

1．集 団的鎖状並進運 動、鎖状水素結合再構成 【1】［2】

2．運 動 の不均
一

性 …「硬 い 領域」の存在 ［3】

3．間欠的な搆造変化 【4】

4．時 間方向の 尺 度不変性 ［5］

これ らを、で きるだ けシ ン プル なモ デル で 説 明す るの が我 々 の 目的

で ある。 モ デル を構成す るに あた っ て 、 以下の 点に 留章 した。

1．分子が大 きくジ ャ ンプする時には、複数 の水 素結合の 協調的な

　 組 替えが 必要。少 し しか 結合が 組替わ らな くて も多 くの 水分子

　 が移動で きる。

2．水 の 水 素結合 の 組替 え の 挙 動 は わか りや す い ＝ 個 別 の 分 子 の 運

　 動は 単純 な力学に したが っ て い る。

3，且ip−nop運動 に よっ て 、 水素結合の ポ テ ン シ ャル エ ネル ギーを

　 そ っくり隣 りに わた すこ とが で きる 。水素結合の 切断一結合 の

　 際に大 きな エ ネル ギーバ リァ を感 じない。

4．水 素結 合 ネ ッ トワ
ー

クの トポ ロ ジ ー
は常温 か ら過 冷却 まで ほ と

　 ん ど変化 しな い。

て、全水素結合数変化、受容水素結合数変化、供与水素結合数変化、
短時間拡散係数など、非常に 雑多な 幾何学指標の あい だの 同 時相関

を と り、相 関係 数 ま た は相 互 情報量 の 大 き い 組 合 せ を抽 出 した。
　 そ の結果 をまとめると次の ようなこ とが言える。

1．受容結合数が 2以 外の場合、受容 結 合数 を 2 に戻 そ う とする

　 力が 強 く働 く。

2．供与結合数が 2 以外の場合 、 供与結合数を 2 に戻そ うとする

　 力が 強 く働 く。

3．受容結合数と供与結合数は相関 しな い 。

4．受容結合 数の 増 減 と、供 与結合 数 の増 減 は相 関 しない 。

受容結合数 と供与結合数 が独立 に 2 本 を指向す る結果 として、rt

っ の 分子に 注 目すれば、結合数 4 を指向 して い る よ うに み える。一

見 した だ けで は Stanleyらの モ デル との 違い がわか りに くい か もし

れ な い が、上の データか らよみ とれるの は次の よ うなこ とで ある。
も し、受容結合数、供 与結合数がそ れ ぞ れ 2本の 「Regular な」 水

分子が 、 もう 1本水素結合を受容 した場合、 それが原 因で 切断され

るの は 、 その 分子の 受容結合 2 本の い ずれかで あって 、供与結合の

2 本は影響をうけな い 。こ の ため、連鎖的な水素結合の 組 替えがお

きるときに 、 仲介す る水分子は、連鎮を、隣接する約 4分 子 の水分

子の うちの 半分に しか つ たえ るこ とがで きない 。水素結合網は、静

的に は 4 面体型の 節点を くみ あわせ る こ とで 、強度 にパ ー
コ レート

してい る ように見え るが、結合に方向性があ るため に、そ の上 で の

フ ラス トレーン ヨ ン の 伝播は空間的に 強い 制約を うけて い る とい う

こ とに な る。従 っ て、Sio2 の よ うな無 向性 の ネ ッ トワ
ー

ク形 成 物質．

とは、熱力学的に類似の 性質をも っ て い たと して も、動的 には ま っ

た くこ となる振舞い をする と考え られ る。
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