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汎用プラスチクスにおけるエンタルピー緩和のモデル化と

並列処理プログラムの作成

坂本 宜紀* 田中 穣* 

Modelling of the Enthalpy Relaxation in Conventional Plastics 
with the Parallel Computing Program   

Noriki SAKAMOTO* and Yutaka TANAKA* 

(Received July 8, 2015) 

As a background of this study, there is an analysis of the enthalpy relaxation in the high polymer 
thermal history. We made a calculation program to predict enthalpy relaxation. The prediction of 
the enthalpy relaxation is important from a point choosing materials in the manufacturing. 
However, the model needed long-time for calculation to predict enthalpy relaxation. Therefore we 
tried that we incorporated parallel computing in a program to shorten calculation time. 

Key Words : Enthalpy Relaxation, TNM framework, Model calculation, OpenMP 

1. 緒 言

現代社会において多くの製品に利用されている汎

用プラスチクスがある. これらプラスチクス製品は, 
経時変化に伴う劣化スピードが金属無機材料や天然

素材に比べ速い事が明らかとなっている. これは, 
熱や力の経時変化により材料の物性が安定状態に近

づく事が原因とされている. この現象の一つとして

エンタルピー緩和がある. エンタルピー緩和は, 経
時変化に伴いエンタルピーが安定な状態に緩和する

事である. つまり、エンタルピー緩和が起こると材

料は脆くなるという事である. 製品化される汎用プ

ラスチクスは, エンタルピー緩和を考慮した上で選

択されている. 我々は, 汎用プラスチクスの中のポ

リスチレンについて, エンタルピー緩和に関する解

析を行った. エンタルピー緩和の研究方法として,
DSC 測 定 装 置 を 用 い た 熱 処 理 実 験 [1] と

Tool-Narayanaswamy-Moynihan フレームワーク [2]-[4]

を用いた計算による比熱(cp)のシミュレーションの 2
つがある. 今研究では計算シミュレーションの方を

テーマとしている.
現在, 我々の研究室ではエンタルピー緩和を予測

する(cpを計算する)システムとして, s047.f90 という 

*大学院工学研究科材料開発工学専攻

*Materials Science and Engineering Course, Graduate
School of Engineering

計算プログラム[5]を使用している. s047 は, アダム・

ギブスの理論[6]-[7]に基づいており Sc(配位エントロピ

ー)より cp を算出できる(Scモデル). DSC 実験データ
[1]を再現する事ができ, A(高温極限の緩和時間/min),
B(エネルギー定数/Jg), T2(Gibbs-Dimardio 温度/℃)[6]

というパラメータの値を算出する事が出来る. パラ

メータの算出の概要は, A, B, T2 を 3 重の do ループに

する事で, 最も DSC 実験データを再現出来ていた際

の値を探す方法をとっている. 3 重 do ループを組む

ことで, 全周回数は 1000 万以上となり, 1 日以上の

計算時間を必要としていた. そこで, 計算時間の短

縮を目的とし, プログラムの並列処理を試みた。

 Fig. 1 並列化のイメージ図.   
a) 従来のプログラムのイメージであり, 直列つ

なぎのように, lnA1 が終わり lnA2 へ進む流れ.
b) 並列処理のイメージであり, 並列つなぎのよ

うに, lnA1～lnA100 が全て同時進行する流れ.
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プログラムの並列処理とは, do ループを並列処理

(同時進行)することで格段な時間短縮が望めるとい

うシステムである . 我々は , このシステムを

s047.f90(Sc Model サーチルーチン型)のプログラムに

組み込む事を試みた. Fig.1 にイメージ図を示した. 
図に示したように, 最も外側に存在する lnA のルー

プを並列化することを試みた. 初めは、並列処理を

学ぶために参考書(NagのOpenMP入門)[8]をもとに理

解を試みた.  
 

2. 解析と実験 
 
2.1 並列段階Ⅰ(sections 指示構文の解析) 

「Nag の OpenMP 入門」の 6 章 sections 指示構文

を理解し, 実際に動かす事を目的とした. 演習課題

として提示されているコードを kadaiSections.f90 と

した. Fig. 2 を参照.  
このソースコードは, N 個の乱数(a(N)と b(N))を小

さい順に並べ替えるプログラムである. sort(a)では 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

a (N)を並べ変え, sort(b)では b(N)を並べ変えている. 
2 つの sort は並列に進行している. つまり, 通常は

a(N)の並べ替えの後にb(N)の並べ替えを行うところ, 
sections 指示構文を利用する事で同時に実行するこ

とが出来るのである.  
Fig.2における 8～15行目のコードが最も重要となっ

ている. まず, 8 行目と 15 行目の parallel 指示構文で

並列を命令できる領域を作る. 次に, 9 行目と 14 行

目で sections 指示構文の領域を作る. parallel 領域の

中でしか sections 指示構文は使用できないためであ

る. そして, 9 行目と 10 行目や 11 行目と 12 行目で

sections 指示構文によって並列化を行う. !$となって

いるが , 実際は無視されずに実行される . 本文は

sort(a)と sort(b)を call するための 2 並列である. 呼び

出された sort(a)と sort(b)はそれぞれ 19 行目の

subroutine sort(x)に対応している. subroutine sort(a)と
subroutine sort(b)が並列に進行するということであ

る. subroutine sort(a)では x(:)=a(:), subroutine sort(b)で
は x(:)=b(:)となっている. また, subroutine が始まる 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

1   program sections 
2     implicit none 
3     integer,parameter :: N=10000  !変数宣言 3～5 行目 
4     real, allocatable :: a(:), b(:) 
5     allocate(a(N), b(N)) 
6     call random_number(a)    !0 以上 1 未満の乱数を a(1)～a(N)に設定 
7     call random_number(b)    !        b(1)～b(N)に設定 
8   !$omp parallel        !parallel 指示構文. 並列領域の開始.  
9   !$omp sections        !sections 指示構文.  
10  !$omp section         !別のスレッドで実行 
11    call sort(a)          !サブルーチンの呼び出し 19 行目 
12  !$omp section         !別のスレッドで実行 
13    call sort(b)          !サブルーチンの呼び出し 19 行目 
14  !$omp end sections    !sections 指示構文の終わり.  
15  !$omp end parallel    !並列領域の終了.  
16    print '("first 4 number in a : ",4f10.7)', a(1:4)    !サブルーチン終了後の a(1)～a(4)をプリント.  
17    print '("first 4 number in b : ",4f10.7)', b(1:4)    !サブルーチン終了後の b(1)～b(4)をプリント.  
18  contains 
19    subroutine sort(x)    !サブルーチンの開始. x を a や b に置き換えて読む.  
20      real x(:), tmp       !変数宣言 20～21 行目 
21      integer i, j 
22      do i = 1, N-1       !22 と 30 で i の do ループ.  
23        do j = i + 1, N    !23 と 29 で j の do ループ. i と j の 2 重ループ.  
24          if (x(i) > x(j))then   !24～27 では, x(1)～x(N-1)までで, 小さいものから x(1), x(2)とする.  
25            tmp = x(i)       !並べ替え処理 
26            x(i) = x(j) 
27            x(j) = tmp 
28          end if 
29        end do 
30      end do 
31    end subroutine sort  !サブルーチンの終了.  
32  end program sections  !プログラムの終了.  

Fig. 2  kadaiSections.f90 のソースコード. Sections 指示構文を利用した並列処理プログラム. 
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前には必ず , contains を付けなければならない . 
subroutineは 19 行目から 31行目であり, その中でき

る事が分かる. subroutine 終了後は 14 行目に戻り, 15, 
16, 17, 32 行目と進行し, プログラムは終了する. 以
上が kaidaiSections.f90 の内容と流れである.  
今後の展開としては, kadaiSections.f90 を基盤とし

て, s047.f90 で用いている cp calculation や多重 do ル

ープによるパラメータ値の算出を追加していき, 並
列処理プログラムを完成させる事を目指す.  
 
2.2 並列段階Ⅱ(kadai sections の応用) 

kadaiSections.f90 に基本的なコードを用いる事が

出来るか確認する事を目的とした . 本研究では , 
kadaiSections.f90 を少しずつ改良していく際のソー

スコードを Sections 番号.f90 の形で表記する.  
第一の過程として Sections01.f90 では, サブルーチ

ンの中で input ファイルを開き, 中身を読み込み, フ
ァイルを閉じる事を試みた. input ファイルからは, k
という定数の値を読み込んでいる. このプログラム

は, sort(a)と sort(b)の 2 並列であり, 1 つの input ファ

イルを 2つのスレッドで共有することになっている. 
次に Sections02.f90 として, サブルーチンに対応させ

る変数の変更を行った. 作成したソースコードの詳

細を Fig. 3 で示す. サブルーチン内の割り付け変数 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

x(:)に対応している a(:)と b(:)について, それぞれ変

数 x と a と b に変更した(4 行目と 17 行目). これは, 
割り付け変数で対応させるより, 変数で対応させた

方が簡単であると考えたからである. 実際にソース

コードでは, a と b は定数として用いている(5～6 行

目).  
今 後の展 開とし て , サブ ルーチ ン内に cp 

calculation を入れる事や do ループにより, マルチパ

ラメータのループを導入する事、さらに最適値の算

出を行う事が挙げられる.  
 
2.3 並列段階Ⅲ(cp calculation の挿入) 

kadaiSections.f90に対して s047.f90で用いている cp 
calculation のソースコードを徐々に追加していき, cp
を計算できるようにする事を目的とした. この段階

では, 並列をあまり意識しておらず, sort(a)と sort(b)
の 2 並列で行っている.  

まず, Sections03.f90 としてサブルーチンの中に

s047.f90 の温度条件パラメータの入力という部分を

追加した. Fig. 4 に内容を示す. 新しく増えた変数の

宣言はサブルーチン内で行った. また, Input ファイ

ルの名前を Input_capa_cal.d に変更完了した. Input フ
ァイルから温度条件パラメータを読み込み, それを

もとに Y1～Y7 までの値を計算する事をしている. 
詳細を Fig. 4 に示す.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
次に, Sections04.f90 として s047.f90 で重要となる

パラメータ lnA, T2, G0 を追加した. lnA=x, T2=25, 
G0=0.08 として直接入力した. ここで lnA に x の値を

用いることが, 並列処理を行うにあたって大切なポ

イントとなる. xを lnA として活用すると, lnA=a また

lnA=b と い う こ と に な る . 本 研 究 で は こ の

1   program sections 
2     implicit none 
3     integer,parameter :: N=10000 
4     real(8), save::a, b 
5   a=10 
6   b=100 
7   !$omp parallel 
8   !$omp sections 
9   !$omp section 
10    call sort(a) 
11  !$omp section 
12    call sort(b) 
13  !$omp end sections 
14  !$omp end parallel 
15  contains 
16    subroutine sort(x) 
17      real(8) x 
18      integer k 
19  open(10, file='input.txt') 
20  read(10,*) k 
21  close(10) 
22  print *, k*x 
23    end subroutine sort 
24  end program sections 

  open(9, file = 'Input_capa_cal.d') 
    read(9,*) T0, Ta, Tb, Tc, Tg, Q1, Q2, Q3, beta, B 
  close(9) 
  T0=T0+273.15 ; Ta=Ta+273.15 ; Tb=Tb+273.15 ; 

 Tc=Tc+273.15 ; Tg=Tg+273.15 
  a1=-0.000806 ; b1=0.461772 
  a01=0.00774 ; b01=-1.08833 ; S1=4d0 ; k=0d0 
  dT=0.5 
  Tdet=313.15d0 !40℃を入力 
  Y1=(T0-(Tg+10))/dT ; Y2=Y1+((Tg+10)-Ta)/dT ; 

 Y3=Y2+S1 ; Y4=Y3+(Ta-Tb)/dT 
Y5=Y4 + ((Tg-Tb)/dT) - 5/dT ; 
Ydet=Y4 + (Tdet - tb)/dt ; Y7=Y4+(Tc-Tb)/dT 

  dat=-dT 

Fig. 4 温度条件パラメータの入力 
cp calculation を行う前に, 必要となるパ

ラメータの値を求めている部分である.  

Fig. 3 Sections02.f90 のソースコード 
並列処理を行う際に, input ファイル

の挿入が可能である事が分かった.  
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Sections04.f90 の章で, ./a.out(プログラムの実行)を行

う際に実行出来る時と出来ない時がある事態が発生

した. しかし, 原因の糸口が掴めなかったため現時

点では保留にして, 先に進むことにした.  
Sections05.f90 では, s047.f90 の End of The Second

の部分までを追加した. Fig.5 に追加したコードの詳

細を示す. この部分では, 番号 n に対して温度を与

える事を行っている. n は時間に相当する変数であ

り, n が 1 つ増える毎に温度が 0.5K ずつ変化する. 
n=0 のとき温度 T=433.15K(160℃)である. Y1～Y7 も

番号であり, n に代わって使用することが可能であ

る. また, この章では cp calculationの第 1冷却ステッ

プのコードの追加も行っている. 第 1 冷却ステップ

とは, Y1～Y2 の区間であり, アニール前までの過程

を意味する. このステップにおける, 配位エントロ

ピーScや緩和時間の値を計算している. 温度 T, 番 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

号 n, Y1～Y7, ステップの関係を温度プログラムの

形で Fig. 6に示す. 図における T0は実験開始温度, TA

はアニール温度, Tbは昇温開始温度, Tcは昇温終了温

度, Q1は第 1 冷却速度, Q2は第 2 冷却速度, Q3 は昇温

速度, tAはアニール時間を意味する.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Sections06.f90 では, s047.f90 の End of The Third 
(Anneal)の部分までを追加した. この章では, アニー

ルステップにおける, Sc やの計算をしている. 詳細

を Fig. 7 に示す.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  Do i=1, Y7 
 T_N(i)=T0+i*dat ; G(i)=0 
 if (Y1 < i) then 
 G(i) =(Tg + 10 - T_N(i))*G0/15 ; end if 
 if ((Y1+15/dT) < i) then 
 G(i) = G0 ; end if 
 if (Y2 < i) then  
 dat=0 ; T_N(i)=Ta ; end if 
 if (Y3 < i) then 
 dat=-dT; T_N(i)=T0+(i-S1)*dat ; end if 
 if (Y4 < i) then 
 dat=dT ; T_N(i)=Tb+(i-Y4)*dat ; end if 
 if ((Y4+((Tg-5) - Tb)/dT) < i) then 
 G(i)=(Tg + 10 - T_N(i))*G0/15 ; end if 
 if ( (Y4+((Tg+10)-Tb)/dT) < i) then 
  G(i)=0 ; endif 

J(i) = a1*(T_N(i) - T2) + b1*log(T_N(i)/T2) – 
 G(i)*log(T_N(i)/(Tg+10)) 

L(i) = a1*dat + (b1 - G(i))*log(T_N(i)/(T_N(i) - dat))
  enddo 
 p_MM=0; p_ML=0; dat=-dT 
 Do i=Y1, Y2 
   Sc(i) = J(i) - p_MM 
   tau(i) = exp(lnA + B/(T_N(i) * Sc(i))) 
   dttau(i+1) = dat/(Q1*tau(i)) 
   D = 0; p_MM = 0; p_ML = 0 
     Do m = 1, i 
     D = D + dttau(i-m+2) 
     p_ML = L(i-m+2)*( exp(-1*D**(beta)) ) 
     p_MM = p_MM + p_ML 
   EndDo 
 EndDo 
!======================== End of The Second. 

Fig. 5 温度 T の設定と第 1 冷却ステップのコード

温度Tを nという番号によって与えた. そし

て, cp calculation の初めのステップを追加し

た.  

Fig. 6 s047.f90 に用いた温度プログラム 
Y1～Y7と対応するステップを示した. こ
の温度プログラムは実際に DSC 実験で用

いた形を採用している.  

Do i=Y2+1, Y3 
 k = k + 1 
 if (i == Y2+1) then 
 tk = (te)**(k/S1)  
 else  
 tk = (te)**(k/S1) - (te)**((k-1)/S1); end if 
   Sc(i) = J(i) - p_MM 
   tau(i) = exp(lnA + B/(Ta * Sc(i))) 
   dttau(i+1) = tk /tau(i) 
   D = 0; p_MM = 0; p_ML = 0 
    Do m = 1, i 
      D = D + dttau(i-m+2) 
      p_ML = L(i-m+2)*( exp(-1*D**(beta)) )
      p_MM = p_MM + p_ML 
    EndDo 

EndDo 
!======================End of The Third(Anneal).

Fig. 7 アニールステップのコード 
アニールステップにおける計算だけ, 他
のステップとは異なる計算をしている事

に注意する.  

温度/℃

番号n

T0

TA

Tc

Tb

tA(min)

Q1(℃/min)

Q2(℃/min)

Q3(℃/min)

Tg+10

Y1 Y3Y2 Y7Y4

Y
1
-Y

2
…第1冷却ステップ Y

2
-Y3…アニールステップ

Y
1
-Y2…昇温象限ステップY

3
-Y4…第2冷却ステップ

1
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Sections07.f90 では, s047.f90 の End of The Forth and 
Fifth の部分まで追加した. 詳細を Fig. 8 に示す. 第 2
冷却ステップと昇温ステップの 2 つを同時に追加し

ている. Y3～Y4 と Y4～Y7 に分けるわけではなく, 
Y3～Y7 としてループの中で if 文を使って場合分け

している. この章で, すべてのステップにおける Sc

やの計算が完了となる. この後は, Scやをもとに cp

を計算していく流れである.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Sections08.f90 では, s047.f90 の H^(eq) for The First 
– The Fifthの部分を追加した. 詳細を Fig. 9に示す. 1
～Y7 に対応したすべての温度に対して, 配位エン

タルピーHc を算出している. if 文によって場合分け

を行うことで 1 つのループで各ステップを再現して

いる. ソースコードの本文では, dttau と F が領域外

へアクセスしない様に Do i = Y1, Y7-1 とした. 領域

外のアクセスとは, 実際には存在しないものを呼び

出す事を意味する. つまり, dttau(Y7)や F(Y7)が存在

しないのに do ループを Y7 まで組むとエラーが起こ

るという事である. この Sections08.f90 の章で Hc を

計算したのは, cpを算出する際に, Scからではなく Hc

を用いるためである. 
Sections09.90 では, s047.f90 の cp calculation の部分

を追加した. この章で cp を計算することが可能にな

る. 追加したコードの詳細は Fig. 10 に示す. 本文で

は, cp_2 として cp(比熱)を計算しているが, 都合上

cp_2(Y7-1)など 1 点しか出力することが出来ない. 
Sections09.f90 のプログラムで並列段階Ⅱが完成し

た. 実際に内容を示す. パラメータの値を入力する

事で, cp(T)を計算するプログラムになった. sort(a)と

sort(b)といった 2 つのサブルーチンが同時に進行し, 
lnA=a と lnA=b の異なる cp(T)を計算している. sort(a)
と sort(b)の違いは, lnA だけで他は全く同じである. 
cp(T)は計算出来ているが, カーブを作成する事はで

きない. lnA(または x), T2, G0, N は定数を用いており, 
ループはしていない. 以上が, 並列段階Ⅱにおける

状況である.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Do i=Y3+1, Y7-1 
 if (Y3<i) then 
 dat= -dT; Qs=Q2 ; end if 
 if (Y4<i) then 
 dat= dT; Qs=Q3 ; end if 
 Sc(i) = J(i) - p_MM 
 tau(i) = exp(lnA + B/(T_N(i) * Sc(i))) 
 dttau(i+1) = dat/(Qs*tau(i)) 
  D = 0; p_MM = 0; p_ML = 0 

   Do m = 1, i 
  D = D + dttau(i-m+2) 

  p_ML = L(i-m+2)*( exp(-1*D**(beta)) ) 
  p_MM = p_MM + p_ML 

      EndDo 
EndDo 

!=================End of The Forth and Fifth.. 

Fig. 8 第 2 冷却ステップと昇温ステップのコード 
2 つのステップを同時にループするため,  
パラメータの場合分け(if 文)が重要となる.  

dat = -dT 
Do i=1, Y7 

if (Y2 < i) then  
dat=0; end if 
if (Y3 < i) then 
dat=-dT; end if 
if (Y4 < i) then 
dat=dT ; end if 

 E(i)= a1*(T_N(i)**2 - T2**2)/2 +  
b1*(T_N(i) - T2) - G(i)*(T_N(i) - (Tg + 10)) 

 F(i)= a1*(T_N(i)**2 - (T_N(i) - dat)**2)/2 +  
(b1 - G(i))*dat 

EndDo 
dat = -dT; p_MK = 0; p_MN = 0 

Do i = Y1, Y7-1 
 if (Y2 < i) then  
 dat=0; end if 
 if (Y3 < i) then 
 dat=-dT; end if 
 if (Y4 < i) then 
 dat=dT ; end if 
 Hc(i)= E(i) - p_MN !This is Hc(t). 
   D = 0; p_MK = 0; p_MN = 0 
   Do m = 1, i 
     D = D + dttau(i-m+2) 
     p_MK = F(i-m+2)*( exp(-1*D**(beta)) ) 

p_MN = p_MN + p_MK 
   EndDo 

Enddo 

Fig. 9 すべてのステップにおける Hcの算出.  

Do i=Y4, Y7 
cp_1(i) = a01*T_N(i) + b01 + (Hc(i) - Hc(i-1))/dT 

EndDo 
derutA = cp_1(Y5) - cp_1(Y5 + 1) 
if (G0 == 0) then 

  derutA = 0 ; end if 
Do i= Y4, Y7 

if (Ydet < i) then 
shif(i) =(derutA/(2*(Tg-5-Tdet)))*(T_N(i) - Tdet); end if 

if (Y5 <i) then 
shif(i)= derutA*T_N(i)/(2*14.5) -(derutA*(Tg+10)/(2*14.5)) 

end if 
if ((Y5 + 15/dT) < i) then 
shif(i)=0d0 ; end if 
cp_2(i) = cp_1(i) - shif(i) 

EndDo 

Fig. 10 cpの算出.  
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次の段階で行うべき項目をまとめる. 1 つ目は, マ
ルチパラメータのループを組み込む事である. その

ためには, T2, G0 のループの上限と下限値を読み込

む必要がある. Nのループを組み込む際には, 熱処理

時間 tR(N)や DSC 実験データが必要となってくる. 
tR(1)=0, tR(2)=28, tR(3)=82, tR(4)=290, tR(5)=1012, 
tR(6)=1910を与えるようにする. 2つ目は, lnAのルー

プをサブルーチン毎に独立させることである. 現段

階では, aと bの数値が lnA となっているため, lnAの

ループに利用できると考えた. lnA を独立させる案

を Fig. 11 に概要として示す.  
 
サブルーチン外   サブルーチン sort(a) 
 
 
 
 
          サブルーチン sort(b) 
 
 

 

 

 

 

 

 

この考えをもとに, 次の段階では並列を意識して

do ループを組み込む事を試みた.  

 

2.4 並列段階Ⅳ(do ループと並列処理) 
サブルーチン内でマルチパラメータのループを組

み, lnAのループを並列させる事を試みた. T2や G0や

N に関しては s047.f90 と同じようにループを組み, 
lnA に関しては Fig. 10 を参考に作成してみた.  

Secstions10.f90 では, T2ループと input_T2_lnA.dの
追加を行った. input_T2_lnA.d より T2_dai(上限値)と
T2_sho(下限値)を読み込んでいる. input_T2_lnA.d は

サブルーチン内で呼び出している.  
Sections11.f90 では , G0 ループと N ループと

input_yomikomi.d の追加を行った. input_T2_lnA.d 内

に G0_dai と G0_sho の追加を行い, T2 と同じように

読み込んだ. input_yomikomi.d では tR(N)だけ読み込

んでおり, サブルーチンの外で呼び出している. こ
の章では, exp_data はまだ使用していない.  

Sections12.f90 では, lnAのループを組み, 並列処理

させる事を試みた. a と b の数値をそのまま用いてサ

ブルーチンの中の lnA のループに利用するため Fig. 
10 をコードに追加した. 本文では、a=-10, b=-20 とし

てサブルーチン内で z=0～9 のループを組み lnA=a - 
z として lnA をループさせている. Sections10～12 で

追加した項目を Fig. 12 に示す. 各コードにおいて, 
新しく使用した変数を宣言する事を忘れないように

注意する.  
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

現時点で, cp(T)の計算やマルチパラメータのルー

プや lnA の並列が完了した. 残ることは, 最適値を

算出することである. そのためには, exp_data の読

み込み , ラベリング点 (La_exp～Lh_exp, La_cal～
Lh_cal)の決定, Sum(最小二乗法による偏差)の計算, 
最適値の算出, などが挙げられる. 最適値とは, 最
も実験値を再現した時のマルチパラメータの値であ

る. 実験データの再現率を計算するために, ラベリ

ング点や Sum の計算などを行っている. なお, この

最適値の算出が完了すると, s047.f90 の並列化は完

成すると考える.  
 
2.5 並列段階Ⅴ(最適値の算出) 
プログラムで最適値を算出できるようにするため,

a=-50 
b=-100 

: 
call sort(a) 

: 
call sort(b) 

: 

x=-50 
do z = 0, 50/1  !50=間隔, /1=キザミ 
lnA = x-z*1    !lnA=-50, -51,,,,-99, -100
end do 

x=-100 
do z = 0, 50/1  !50=間隔, /1=キザミ 
lnA = x-z*1    !lnA=-100, -101,,,-150 
end do 

Fig. 11 並列 do ループの仕組み 
lnA ループを各サブルーチンで独立させ

る方法.  

  open(10,file='input_yomikomi.d') 
    do i=1,N 
      read(10,*) tR(i) 
    enddo 
  close(10) 
  ： 
!サブルーチン開始 
  ： 
  open(2,file='Input_T2_lnA.d') 
  read(2,*) T2_sho, T2_dai, G0_sho, G0_dai 
  close(2) 
do z = 0, 9 
  do y = 0, (T2_dai - T2_sho) 
    do w = 0, nint((G0_dai - G0_sho)*10) 
      do s = 1, N 
  open(9, file = 'Input_capa_cal.d') 
   read(9,*) T0, Ta, Tb, Tc, Tg, Q1, Q2, Q3, beta, B 
  close(9) 
  ： 
  lnA = x - z 
  T2 = T2_sho+273.15+y 
  G0 = G0_sho+w*0.1 
  te=tR(s) 
  ： 
      end do !N(s) 
    end do !G0(w) 
  end do !T2(y) 
end do !lnA(z) 

Fig. 12 並列段階Ⅳで追加した項目 
マルチパラメータの do ループを組む

ことに成功した. lnA を各サブルーチ

ンで独立させる事にも成功した.  
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最小二乗法を追加する. サブルーチン毎に異なる

ループを行い, それぞれで最適値を算出する. 最終

的な最適値は, 各サブルーチンから出力された値

から選ぶ形になるだろう.  
Sections13.f90 では, Input_yomikomi.d から file 名と

ラベリング温度(P_a～P_h)を読み込めるようにした. 
file 名を読み込んだため, exp_data をプログラムに取

り込む事に成功した. そのときの mins は 600 と設定

した. mins とは読み込むデータの行数を意味する. 
また, ラベリング温度を読み込んだため, La_exp～
Lh_exp といった実験値のラベリング点の決定も行

うことに成功した. これらは全てサブルーチンの外

で行っている. N=6 とする事で, 6 個の exp_data を使

用した. exp_data の読み込み方法とラベリング点の

決定方法を Fig. 13 に示す. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Sections14.f90 では, La_cal～Lh_cal という計算値

のラベリング点の決定を行った. さらに、(La_exp～
Lh_exp)や(La_cal～Lh_cal)の値をもとに, Sumの計算

と Sum_total の計算も行った. Sumは, ある温度(ラベ

リング温度)における実験値と計算値の差の二乗を

足し合わせたものである. 最小二乗法と呼ばれる方

法である. また Sum_tatol は Sum を足したものであ

る. 本紙では N=6 であるため, Sum_total=Sum(1)+ 
Sum(2)+ Sum(3)+ Sum(4)+ Sum(5)+ Sum(6)となって

いる. これにより, パラメータの組み合わせ毎の標

準偏差が得られ, 偏差の値が小さいほど実験値を再

現出来ている事が分かる.  
Sections15.f90 では, S_sum の決定を行い, 最適値

の算出を行った. S_sum とは, Sum_total(偏差)の中で

最も小さいもののである. sort(a)と sort(b)の 2 並列で

あり, それぞれで最適値を算出しているが, この 2
つからさらに絞り込む点は目視で行っている. 実質

上この Sections15 において完成系と考えている . 
s047.f90 とは異なる点は, 時間換算表示のシステム

が組み込まれていないだけだと考える. Sum の計算

と sum_total, S_sum の決定のコードを Fig. 14 に示す.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
2.6 並列段階Ⅵ(並列処理の増加) 
並列処理数を 2 並列から 4 並列へ増大をさせた.  
Sections16.f90 では, サブルーチンとして呼び出す

sort の数を 2 つから 4 つへ増やした. 正確には, 
sort(c3)と sort(c4)を追加した. しかし, 4 並列にする

と a.out を実行出来なくなった . これは , 2 並列

(Sections04.f90)の時に現われていたエラーである . 
何度か実行するとエラーが出ない時があったので, 
ここまで無視して来た . この原因としては , 
Input_capa_cal.d への集中が考えられた. 4 つのスレ

ッドが同時進行しているため, １つが利用している

と他が利用できない事が理由であった.  
そのため Sections17.f90 では, サブルーチン内で呼

び出している input ファイルである Input_capa_cal.d

  mins=600 
  do q = 1, N 
   open(30+q,file=name(q)) 
   do w = 1,mins 
    read(30+q,*) Tt(q,w),cp_exp(q,w) 
   end do 
   close(30+q) 
      do w = 1,mins 
        if (Tt(q,w)== P_a(q)) then 
          La_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
        if (Tt(q,w)== P_b(q)) then 
          Lb_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
        if (Tt(q,w)== P_c(q)) then 
          Lc_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
        if (Tt(q,w)== P_d(q)) then 
          Ld_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
        if (Tt(q,w)== P_e(q)) then 
          Le_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
        if (Tt(q,w)== P_f(q)) then 
          Lf_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
        if (Tt(q,w)== P_g(q)) then 
          Lg_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
        if (Tt(q,w)== P_h(q)) then 
          Lh_exp(q) = cp_exp(q,w)  ; end if 
      end do 
  end do 

Fig. 13 exp_data の読み込みとラベリング点の決定

mins=600 と設定する事で, exp_data 内の 600
行目まで読み込むことが可能である. 実験

値のラベリング点は, if 文を用いて, ラベリ

ング温度と同じ温度の cpを決定している.  

  ： 
Sum(s)=(La_exp(s)-La_cal)**2+(Lb_exp(s)-Lb_cal)**2&
    &+(Lc_exp(s)-Lc_cal)**2+(Ld_exp(s)-Ld_cal)**2& 
    &+(Le_exp(s)-Le_cal)**2+(Lf_exp(s)-Lf_cal)**2& 
    &+(Lg_exp(s)-Lg_cal)**2+(Lh_exp(s)-Lh_cal)**2 
Sum_total = Sum_total + Sum(s) 
      end do !N 
  if (S_Sum > Sum_total) then 
    S_sum = Sum_total 
    Sum_A = lnA 
    Sum_T2 = T2 
    Sum_G0 = G0 ; endif 

Fig. 14 Sum の計算と sum_total, S_sum の決定 
Sum は実験値と計算値の差の二乗を足

したものであり, Sum_total は N のルー

プを利用して N 個足したものである. 
S_sum は N ループの外で行うことに気

をつける.  
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と Input_T2_lnA.d への集中をなくすため, 読み込む

場所をサブルーチンの外で行うように変更した. そ
の結果, 4 つのサブルーチンを並列処理する事に成

功した. 4 並列の際の指示構文を Fig. 15 に示す.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
Sections17.f90 においてプログラムが完成したか

を確認するため, 原本となった s047.f90 のプログラ

ム と サ ー チ 結 果 を 比 較 し た . s047.f90 と

Sections17.f90 は同じ計算を使用しているのでサー

チ結果も同じになるはずだと考えた. そこで, 入力

した条件パラメータ(T0, Ta, Tb, Tc, Tg, Q1, Q2, Q3, , B), 
係数(a01, b01, a1, b1), exp_data, サーチ範囲(lnA, T2, G0), 
キザミ幅などすべての条件を統一し, それぞれサー

チを行った.  
設定したサーチ範囲と入力条件を以下に示す . 

-200 < lnA < 0 ; キザミ 2, -20 < T2 < 90 ; キザミ 2, 0 
< G0 < 0.12 ; キザミ 0.03, exp_data 数 N=6, T0=160, 
Ta=94, Tb=20, Tc=160, Tg=102, Q1=-12, Q2=-9.5, Q3=5, 
=0.330, B=1000 を用いた.  
Secctions17.f90 では, lnA のループを並列処理するた

め, 各 sort の担当範囲を設定した(Fig. 16 参照).  
 
 
 
 
 
 
それぞれ最適値(最も実験値を再現した値)を算出し

た後, 4 つの最適値から更なる最適値を目視で選ぶ

システムである.  
サーチした結果を Fig. 17 に示す. Sections17.f90 の

最適値は, うまく算出されなかった. これを改善す

るには, s047.f90 のソースコードと Sections17 のソー

スコードを照らし合わせて異なる点を改善するしか

ないと考えた . 最適値が選ばれない原因は , 

Input_capa_cal.d の読み込みとパラメータの決定の場 
 
 
 
 
 
 
 
 
所(サブルーチンの外に移動した箇所)にあった. こ
れらはループの内側になければならないことが分か

ったため, 所定の位置に戻すことにした . しかし, 
サブルーチンの中では Input ファイルが使えない(各
サブルーチンが 1 つのファイに集中するため)ので

Input_capa_cal.d で読み込むパラメータ値をソースコ

ード上で直接入力する方法をとった.    
 
2.7 バッチ形式における並列処理(スクリプト) 
並列化プログラムをバッチ形式で使用する際は,
スレッド数やコア数に注意する必要がある. それ

らはすべてスクリプトで宣言する事が出来る. ス
クリプトの中身(Queuesys.sh)を Fig. 18 に示す.  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
ここで注目するのは「#QSUB -A p=1 : t=16 : c=16 : 

m=1920M」の行についてである. p, t, c, m の意味を以

下に示す. p･･･プロセス(process)の数. t･･･プロセス

あたりのスレッド(threads)の数. c･･･プロセスあたり

のコア(cores)の数. m･･･実行するにあたる必要メモ

リー(memory). 並列化を実行するときに必要となる

スレッド数以上の数値を t に入力しておかなければ

ならない . t=1 の際には , 並列処理はされず

c1→c2→c3→c4 と順番に処理されてしまう. つまり, 
並列させる数以上のスレッドが必要だということで

ある.  
Sections18.f90 において s047.f90 のサーチ結果と比

較した. 設定したサーチ範囲と入力条件は先ほどの

並列段階Ⅵの時と同じである.  

!$omp parallel 
!$omp sections 
!$omp section 
  call sort(c1) 
!$omp section 
  call sort(c2) 
!$omp section 
  call sort(c3) 
!$omp section 
  call sort(c4) 
!$omp end sections 
!$omp end parallel 

Fig. 15 4 並列を行う際の section 指示構文. 

s047.f90 
…S_sum = 0.1211, lnA = -54.0, T2 = 18.0, G0 =0 

Sections17.f90  
Sort(c1)…S_sum = 3.1042, lnA = 0, T2 = -20.0, G0=0 
Sort(c2)…S_sum = 0.9110, lnA = -50.0, T2 = -20.0, G0=0 
Sort(c3)…S_sum = 0.9110, lnA = -100.0, T2 = -20.0, G0=0 
Sort(c4)…S_sum = 0.9110, lnA = -150.0, T2 = -20.0, G0=0 

#!/bin/csh 
#============ LSF Options ============ 
#QSUB -q  gr10037b 
#QSUB -ug gr10037 
#QSUB -J  s060  
#QSUB -W  200:00 
#QSUB -A p=1:t=16:c=16:m=1920M 
#============ Shell Script ============ 
set -x 
time ./a.out >& ProgressRepSEPTEMVER19.dat & 

Fig. 18 バッチ形式におけるスクリプトの内容.  

Fig. 17 s047.f90 と Sections17.f90 のサーチ結果.  

sort(c1)=-50<lnA<0        , sort(c2)=-100<lnA<-50 

sort(c3)=-150<lnA<-100    ,  sort(c4)=-200<lnA<-150 

Fig. 16 並列処理の際の lnA の分割.  
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Sections18.f90 の lnAのループの設定も Fig. 16の値を

使用した. 目標となる s047.f90 におけるサーチ結果

は, S_sum = 0.1211, lnA = -54.0, T2 = 18.0, G0 =0 であ

った.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
並列化したプログラムの計算時間が短縮されたか

を確認するため, 再びサーチを行った. 同じ条件, 
同じ範囲でサーチした結果を比較する. 全てスーパ

ーコンピュータのシステム B を利用した. 用いた条

件は, T0=160, Ta=94, Tb=20, Tc=160, Tg=102, Q1=-12, 
Q2=-9.5, Q3=5, =0.330, B=1000 であり, 設定した範

囲は, -200<lnA<0(キザミ 2), -20<T2<70(キザミ 2), 
0<G0<0.15(キザミ 0.03)とした. 会話型における計算

時間には限界の時間があったため, 短めの時間とな

るように周回数を設定した. 結果を Table 1 に示す.  
 
 
 時間 lnA T2 G0 sum 偏差

会話型 
 

12min46sec -54 18 0 0.12134 0.142

バッチ

形式 
2h23min57sec -54 18 0 0.12134 0.142

並列化

なし 
2h55min36sec -54 18 0 0.12134 0.142

 
並列化は 4 並列であり, 並列化なしはバッチ形式

で行った. 表に示した時間は, a.out の作成時刻と

output の作成時刻の差から判断している. バッチ形

式の計算時間が, 会話型に比べて長いのは, バッチ

処理の待機時間が長い事が原因である.  
 
3. 議論と応用 
 
3.1 10Sections.f90(10 並列) 

4 並列では, 大きな時間短縮が見られなかったた

め, 10並列を目標にした. 10Sections.f90 では, サブル

ーチンとして呼び出す sort の数を 4 つから 10 へ増

やした. バッチ形式を行うための, スクリプト内の

スレッド数に注意し t=16とした. 問題なく10並列を

組むことに成功した. 並列化なしと 4 並列, 10 並列

における時間短縮の結果を Table 2 に示す.  
 
 
プログラムの種類 所要時間 

並列化なし 29h28min32sec 
4 並列 22h58min22sec 

10 並列 10h18min48sec 
 

1/10倍とまではいかなかったが, 目に見えて速く

なった事が分かる.  
 

3.2 自動並列 autoParallelising(並列化プログラム) 
S_sum の自動算出, 最適値の自動出力を目標とす

る. 現在用いている 10Sections.f90 は, それぞれサブ

ルーチンごとに最適値を出力し, 最終的には目視で

最適値を選んでいる. ここでは, 目視で選んできた

部分をプログラム上で行えるようにシステムを改良

した. 作戦としては, ①メインにて sum(:), lnA(:), 
T2(:), G0(:)のような割り付け変数を定義する. ②サ

ブルーチン内でそれぞれ 1～10 の数字で最適値を保

存する . (Sort1 では sum(1)=S_sum, lnA(1)=lnA, 
T2(1)=T2, G0(1)=G0 とする. Sort2 では…以下略)③メ

インに戻った後に割り付けできているか確認する. 
④割り付けできていれば, if 文を用いて最適値の決

定を行う. 以上の手順が妥当であると考えた. 行う

上での課題となる点は, 同じソースコードを用いて

いるサブルーチンで, どのようにして各 sort に異な

る割り付けをするかである. sort1 で ss=1, sort2 で

ss=2 のようなシステムを組む方法を考えた. この解

決策としても if 文を用いる事を使用した. 各 sort で
異なる箇所は x の値だけである. この x を利用して

ss という変数に対して異なる値を与えていった. 詳
細を Fig. 20 に示す.  

 
 
 
 
 
 
 
 

・会話型 
Sort(c1)･･･S_sum = 0.2274, lnA = -50, T2 = 12.0, G0=0 
Sort(c2)･･･S_sum = 0.1211, lnA = -54.0, T2 = 18.0, G0=0 
Sort(c3)･･･S_sum = 0.5476, lnA = -102.0, T2 = 54.0, G0=0 
Sort(c4)･･･S_sum = 0.7677, lnA = -154.0, T2 = 70.0, G0=0 
最適値；sort(c2)→s047.f90と同じ。 
・バッチ形式 
Sort(c1)･･･S_sum = 0.2274, lnA = -50, T2 = 12.0, G0=0 
Sort(c2)･･･S_sum = 0.1273, lnA = -56.0, T2 = 20.0, G0=0 
Sort(c3)･･･S_sum = 0.5476, lnA = -102.0, T2 = 54.0, G0=0 
Sort(c4)･･･S_sum = 0.7677, lnA = -154.0, T2 = 70.0, G0=0 

if (x == c1) then 
ss=1 ; end if 
if (x == c2) then 
ss=2 ; end if 
if (x == c3) then 
ss=3 ; end if 

Fig. 20 自動並列を行う上での, 割り付け変数の

決定. 各 sort(x)が x=c1, c2, c3 という異な

る値を持つ事を利用した.  

Fig. 19 Sections18.f90 におけるサーチ結果.  
バッチ形式で値が一致しなかった原

因は不明である.  

Table 1 4並列における時間短縮の結果.  

Table 2 10並列における時間短縮の結果.  
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この方法により, 各 sort における異なる変数を割

り当てることに成功した . あとは , これらを

S_sum(ss), Sum_A(ss), Sum_T2(ss), Sum_G0(ss)として

保存し, サブルーチンから本文に戻ったところで, 
さらなる最適値決定の if 文による比較を行った. 自
動並列を行う上での概要を付録の 3 と 4 として示す.  

実際に作成した 3 並列における自動並列のプログ

ラムを 3parallevol4.f90 とした. 3parallevol4.f90 では, 
最適値を output.d(出力ファイル)に書き出し, 出力す

ることが可能となった.  
 

4. 結 言 
 
以上の内容にて, 本研究の並列化プログラミング

の目的が全て達成されたことになる. 当初の目的と

されていた時間短縮は, およそ3倍の短縮に成功し

た. この成果によって, 今まで実践しづらかった長

時間の研究も可能となった.  
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Catalytic reactions have been favored nowadays in terms of economical and environmental 

requirements.  On this point, the term TON (TurnOver Number) has widely been utilized because 
of its facile availability.  However, during the optimization of reaction conditions, it is not as 
useful as its fame, because it does not reflect whether the reaction in question is fast or slow.  We 
propose the term HCC (Hourly Conversion per Catalyst) in order to make experimenters easier to 
assess the ultimate reaction condition with quantitative conversion. 

 
Key Words : HCC, TON, Activity, Catalytic, Conversion, Reaction velocity 

 
1. 緒 言 

 
近年，有機合成化学では，反応条件の穏和化を念

頭に，試薬の構造や反応系（溶媒など）を設計する

機会が多くなってきた．キーワードとして「環境対

応型」や「持続可能」が挙げられる機会も多く，こ

れらを効率的に実現するために，無溶媒ないし水中

での反応（有機溶媒をなるべく使わない）や、反応

進行のためのエネルギー源の熱から光への転換や，

触媒反応などが提案され，それぞれ精力的な取り組

みが繰り広げられているのは周知の通りである． 

医薬品を始めとする医工連携領域に関係のある高

付加価値マテリアルの合成に於いては，通常の化学

物質に比べ，品質管理，なかんずく，残留痕跡量の

混入物に対して，極めて慎重であることが要求さ 

                        
 * 大学院工学研究科生物応用化学専攻 
** 京都薬科大学 
 *Applied Chemistry and Biotechnology Course, 

Graduate School of Engineering 
** Kyoto Pharmaceutical University 

れる．この課題の達成のためには，触媒のみ不均一

（溶けていない）であるような反応を志向するのが

将来的には望ましい．言うまでもなく，不均一系に

は触媒の表面（固－液界面）しか反応に寄与しない

という宿命的な弱点があるが，反応時間を長くした

り，触媒を少し多めに使ったりすることにより，実

用面からの条件最適化により克服するのが定石であ

る．そのためには何よりも，触媒反応系の反応効率

を簡単に求められることが極めて重要となる． 

反応効率の良悪を客観的に表すために通常用いら

れる指標は TON（TurnOver Number）である．これが

頻用される理由は，収率（変換率）と触媒使用量（当

量数）からだけで簡単に求められる数値であること

による．但し，著名であることとは別に，反応条件

の最適化を実験室的に行う場合には，意外と使いに

くい．というのは，反応時間がほぼ一定なら良いが，

最適化などの過程で反応時間をはじめとするパラメ

ーターを振って検討する（のが普通）際には，当初，

反応そのものが速いのか遅いのか，一概には判定す

ることが難しいからである（定量的に反応が進む触

媒反応系では，反応時間の長短にかかわらず，１モ
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ル％の触媒を用いた系の TON は 100 になる！）．TON

の数字が大きい反応は確かに格好よく見えるが，実

はそれは，実験に携わる人の犠牲的精神の上に成り

立っていることが多い．アカデミックな立場からは，

触媒の特性を明かにすることは重要であるが，むや

みに触媒使用量を削った上で収率が上がってくるま

でわざわざ（！）反応時間を長くすることには，さ

ほどの重要さは無かろう（論文がより「良い」学術

誌に掲載される見地からは大事なこともあるが）．   

筆者はかねてから，定量的に生成物が得られる目

安を数理的にきちんと簡単に推算できる方法さえあ

れば，当該反応系に対する，ありとあらゆる要求に

対応できるし，それで充分なはず，と考えてきた．

今回，フタリドと１級アミンの触媒的脱水縮合によ

る生理活性フタルイミジン誘導体の合成を手掛けた

のを機会に，以上の目的を達成するための指標とし

ての，触媒当たり時間当たり変換率（Hourly 

Conversion per Catalyst； HCC）の導入を提案する

ものである[1]．なお，HCC は、数値としては「単位

時間あたりの TON」に当たるが，単位としては %／h

なので概念としては別のものであることを付言して

おく．今回の検討に於ける第一目標（primary 

target）は，反応開始時（t = 0）での反応速度パラ

メーターを求めることにあり，その方法も併せて報

告する． 

 

2. 結果と考察 

 
 反応時間と収率（変換率）の間の関係は，直線と

は限らないし，むしろ，成長曲線型や誘導期を持つ

タイプ，即ち，数理的には，函数として見た場合，

ロジスティック曲線の一部として取り扱われるべき

ものが一般的と考えられる．いずれにせよ，事前情

報だけで数値を求めることができる TON と異なり，

HCC は実地に即して信頼のおける物理恒数として決

定しなければならないのであるが，この場合，或る

触媒が少ない範囲内では，触媒使用量の増加に応じ

て収率（変換率）も上昇するようなトレンド（要は

グラフで表わした時に特異点が無い）でないとそも

そも解析は無理であるから，このことも含めて解

析・判定できる方法を工夫する必要がある． 

今回筆者の提案する方法はごくシンプルである．

即ち，収率（変換率）を触媒使用量（単位モル％）

と反応時間（単位 h）で割って得られた値（HCC）を、

収率（変換率）に対してプロットし，回帰線を求め

るだけである．収率（変換率）のデータは，筆者が

手掛けている 2-フェニルフタルイミジンをフタリ

ドとアニリンの触媒的脱水縮合反応のものである[2]

～[4]。反応式を Scheme，データを Table，プロットし

た結果と回帰線を Figure 1 に示す． 
 

 

Scheme 

 
Table.  Results of Phthalimidine-forming 

Reactions 

InCl3 (mol%) Time (h) Yield (%) Recovery (%)

*HCC = Yield (%) / [ InCl3 (mol%) x Time (h)]

Entry

1
2
3
4
5
6
7
8
9
10
11
12

200
20
20
20
10
10
5
5
2
2
1
1

2
2
6
12
2
6
6
24
6
12
24
96

95
45
95
91
23
41
36
92
15
26
30
72

0
45
0
9
70
43
58
0
74
61
54
14

HCC*

0.235
1.125
0.792
0.379
1.150
0.680
1.200
0.767
1.167
1.083
1.250
0.750

 

   Figure 1.  Plot of Conversion % vs. 
HCC Values. 

 

プロットした結果を見ると，Table のデータが独

立した実験に基いたため，ばらつきはあるものの，

右肩下がりの直線を当てはめて回帰線とすることが

可能である．放物線近似も充分可能ではあるが，誤

差論の見地からは直線として解析できる方が，無理

式（＝多項式）で解析するよりも，一般にベターと

されているので，ここでは「回帰直線」を使って考

察を行うことにしたい[5]～[6]． 

不均一の触媒反応の反応場は中心金属の表面だけ

であり，そこへ基質や反応剤がどのような頻度で衝

突できるかで単位時間あたりの反応速度が決まる．

従って，化学量論量の反応と異なり，触媒反応に於

いては，反応時間の増大とともに，反応速度は低下
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していくのが普通である．Figure 1 は反応進行につ

れて「平均的」反応速度が直線的に低下していくこ

とを表しており，瞬間的反応速度ではないものの，

概ね，収率（変換率）は触媒量および反応時間の増

加に伴い，近似的に成長曲線に従う反応系であるこ

とが明示された． 

収率（変換率）＝ 0 の点は，とりも直さず，t = 0

の点に対応するので，この反応系の擬一次初期反応

速度は，「約 1.4 %変換／1 % 触媒使用時・1時間」

と求めることができた．もちろん，この term は元来，

収率（変換率）の時間微分であるから，より精密に

数値として求めるためには，当然，一個の実験から

経時的にサンプリングしてデータを取る必要がある

のだが，目下の反応の条件最適化を検討する局面に

おいては，差し当たり，この精度で充分だと思う． 

よく用いられる，反応時間 vs. 収率（変換率）の

反応曲線を求めるには，各収率（変換率）をそれに

対応する HCC で割って反応時間を求め，プロットす

ればすぐに得られる．結果を Figure 2 として示す． 

   Figure 2.  Reaction-Progress Curves. 

 
Figure 2 では，収率（変換率）のみ数値を２倍に

したグラフを一緒にプロットしてあるが，これは近

似的に，2 %触媒使用時または HCC が２倍の大きさの

系での結果を表すことになる．以上述べた方法を用

いれば，反応完結までに必要な時間や，逆に完結時

間を決められた上での触媒使用量も，難なく決める

ことのできることが明かになった． 

 
3. 結論 

 

今回筆者は，取り扱う反応系からの必要に応じる

形で，従来頻用されてきた TON に代わる指標として

HCC を提案した．収率（変換率）から得られる指標

は瞬間的なものではなく平均的なものではあるが，

それが徐々に変化する系か，急激な変化部分を持つ

系かはたちどころに見極めがつく．何よりも，特定

の収率変換率に到達するまでの反応時間を割り出す

数式が数点のデータから求められるメリットは大き

い．HCC（t = 0）は言うまでもなく擬１次速度定数

に相当するので，意外と使い道があるのではないか

と期待している． 

この方法論を具体的に用いての有機合成化学系論

文は近日公表の予定である． 
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A series of guest compounds composed of phenols, diphenols, and benzoic acids was utilized as a 

kit in the preparation of a series of crystalline molecular complexes involving 2-pyridone or 
2-quinolone derivatives.  Advantages of this strategy for regression analysis utilizing melting 
points before and after complexation are also discussed. 
 
Key Words : Grinding method, Molecular recognition, Melting point, Rregression analysis, 

Host-Guest chemistry 
 
1. 緒 言 

 
 化合物にせよ錯体にせよ，分子の構造を最も確実

に証明できる直接的方法は，X 線結晶解析法をおい

て他にない．有機合成分野の研究を進めるに当たり

欠くことの出来ない核磁気共鳴スペクトル（NMR）は，

最近，特に固体試料の測定に関し，筆者の学生時代

に比して格段の進歩を遂げているものの，X 線結晶

解析法も，その首座を簡単に明け渡すことはないで

あろう．何よりも，原子間距離と角度に関する情報

が直接，手に入る魅力は捨てがたい．但し，これは

あくまでも，測定に耐えうる試料が調製できれば，

の話であることは言うまでもない[1]． 

良い結晶ができず，従って，結晶解析が困難な場

合には，普遍性を持ついくつかの方法（溶液でのス

ペクトルなど）により得られた複数のデータを組み

合わせた「状況証拠」に基づいて考察を進め，構造

に関する作業仮説の裏付けを試みるより仕方がない．

事実，筆者の博士論文以来のテーマである「大環状 

                        
* 大学院工学研究科生物応用化学専攻 
** 京都薬科大学 
 *Applied Chemistry and Biotechnology Course, 

Graduate School of Engineering 
** Kyoto Pharmaceutical University 

 

シクロファン」も，包接錯体に関する直接証明は，

良い結晶ができなかったため未だに（！）成功して

おらず，溶液のプロトン NMR スペクトルの集積と，

そこから錯体生成定数を算出する計算法の組み合わ

せに基づき，取り込み現象の「実在」を証明すると

いう手法を編み出して，研究を進めてきた[2]～[7]． 

筆者が最近取り組んでいる「水素結合型錯体」の

場合，状況はこれより多少は恵まれていると言えよ

う．何故なら，これまで調製した試料の総数から見

ればほんの一握りではあるものの，いくつかの分子

結晶の X 線結晶解析に成功しているからだ[1]．解析

に成功した一例を Figure 1 に示す[8]． 

 
Figure 1.  A Molecular Complex. 
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そうは言っても，ここから先，系統的に仕事を進

めるためには，起きている現象を客観的（半定量的）

に裏付けする必要がある．そのためには，先に述べ

た「大環状シクロファン」の研究の時と同様，新た

な背景理論とそれに基づく数値計算法を編み出すこ

とが不可欠となる． 

筆者は，2-ピリドンを用いた水素結合型錯体生成

を利用した分子捕捉の研究に際し，このホスト分子

を多種類のゲスト分子（主力は内分泌撹乱物質＝環

境ホルモン）と 1:1 で組み合わせて，溶液法または

すり混ぜ法により固体試料を調製して融点（mp）測

定を行い，幅の狭い mp を与えた 31 個を分子結晶と

推定した．この場合，融点測定は，一次元の熱分析

として最も簡便に実行し得る方法として結晶研究者

の間で広く認められていることから採用したもので

ある[9]．次いで，得られた 31 個の錯体 mp のデータ

をゲスト mp に対して二次元にプロットし，相関を見

るための回帰分析を行った際，過去に結晶構造を明

らかにし得た 2 試料（p-ニトロフェノール，ビスフ

ェノール A）と関連付けることにより，分子結晶の

融点の平均線（右肩上がりの直線）からの「ぶれ」

が，二量化した 2-ピリドンの芳香環の平行型スタッ

キングによるπ電子雲の重なり具合の大小で起きて

いる（重なりが大きい→高い融点，重なりが小さい

→低い融点）と想定できること，更に，このことを

容認すれば，結晶解析に成功していない試料を含め，

31 個すべてが同じ様式の錯体（ホスト：ゲスト＝

2:2）と判断できることを考察し，この「新たな背景

理論とそれに基づく数値計算法」に関する論文を

2005 年に発表した（Figure 2；具体的な化合物名に

ついては後述）[10]． 

 

 
Figure 2.  Regression Analysis  

Based on Melting  
Points. 

 

私事で恐縮だが，この論文は，私の恩師の一人で

ある古賀憲司博士が前年(2004 年)急逝したのを受

けて計画された追悼記念号に「間に合わせた」もの

である．従って，内容的にいささか拙速であること

は筆者自身百も承知であり，引き続き，仕事の基盤

を固めるための地道な検討に集中することにした．

ところが，そうこうするうち，先の仕事でゲスト化

合物として使用した化合物のうち，ハロゲンがたく

さんベンゼン環上に置換したフェノール誘導体を主

体とする「環境ホルモン様物質」のかなりの部分が，

著名な試薬メーカーで製造中止となり，カタログか

ら消えるという事態が勃発した． 

止む無く，ゲスト化合物を一部，構造類似の化合

物で置き換えたりして検討を続行したものの，今度

は，分子結晶をうまく生成しない組み合わせの割合

が増加すると共に，サンプル数を増やしても特定の

錯体生成トレンドを提示する方向になかなか収束し

ないことが明かになってきた．理由としては，初期

の研究で用いたゲスト化合物は，「環境ホルモン様

物質」と目されるフェノール誘導体が中心，即ち，

ベンゼン環上に電子求引性基（例：ニトロ基）また

はかさ高い疎水基（例：t-ブチル基）を有すること

により，静電相互作用または疎水性相互作用に基づ

き錯体を形成し易かったのに対し，あとから追加し

た試料の場合には，必ずしもそうしたトレンドを有

していなかったためではないかと考えられる． 

事ここに至り筆者は，根本的に考え直すことにし

た．まず，研究の目的を洗い直すと，「環境ホルモ

ン様物質」の分子捕捉[8]に関しては，かなり広い範

囲の誘導体に関して一般性を持つことを確認し得た

ので，とりあえず一段落と見なすことにした．次い

で，「環境ホルモン様物質」以外で分子結晶生成に

よる固定化（immobilization）が必要と考えられる

候補を探すと，真っ先に，室温で液体（即ち，低い

mp）のフェノール類を挙げることができる．具体的

には，例えば，クレゾールの位置異性体（o-，m-，

p-）を分子認識により区別できるような系が見つか

れば面白いであろう（クレゾール異性体の分離法そ

のものは昔から知られているが，分子認識の原理的

な面での貢献という立場から意義がある）[11]．但し，

ゲスト化合物が自己組織化し易い傾向を有していた

先の研究の場合とは異なり，ゲスト化合物を効果的

に固定化できる性能を持つようなホスト化合物を，

合理的に探索するための方法論を編み出すことが不

可欠となる． 

ホスト化合物候補の検討は，以前の研究に引き続

きとりあえず，2-ピリドン誘導体からスタートする

ことにした．2-ピリドン誘導体には生理活性を持つ

物質もいろいろ知られているが，複素芳香環上に位

置する置換基の，作用機序への影響は明かにされて

16



 

 

いない[12]～[14]．有機化学的手法に基づく分子認識と

いう見地から検討を加えることにより，ドラッグデ

ザインにとって重要な知見（系を点や線でなく面と

して把握するための「目」）の獲得が期待されよう．   

以上の考察に基づき筆者は，前の論文[10]に引き続

き，回帰分析をベースにした方法論を構築すること

にした．本論文では，水素結合型錯体検証用キット

の構成と，それを用いて調製した分子結晶の mp デー

タに基づく回帰分析について報告する．  

 

2. 検証用キットの編成  

 

周知の通り，分析化学などで頻用される検量線は，

相関係数（または決定係数）がほとんど 1 に近いよ

うな正に「直線」である[15]～[18]．これに対し，筆者

が取り扱っているのは Figure 2 に見られる通り，結

晶の（スタッキング）構造に由来するばらつきがは

なっから大きい系である[10]．従って，検量線のよう

なびしっと決まった回帰線を求め，それを用いて精

密な解析を行うことは，現時点では望めない．とは

いえ，相関係数が小さ目に出ているから，という理

由だけでこの種の検討自体を否定するようなスタン

スには反対である．要は，異なるゲスト分子同士で

トレンドがどのように異なるのかについて，判断を

助けるような，データ点の分布の形を最低限，吟味

するための方法論だ，という線を外さない限り，目

くじら立てず，おおらかに構えていても良いのでは

なかろうか？ 

 検証用キットを構成する化合物の個数をいくつに

するかは，錯体生成実験を行った時にどれくらい「当

たり」（＝分子結晶が生成）が出るかに懸かってい

る．実を言うと，筆者のこれまで検討した範囲では，

錯体の生成率はホスト・ゲストの組み合わせにもよ

るが，せいぜい 50 %を超える程度でしかない．他方，

分布の形を知るには最低でもデータ点が 10 点は必

要（分布の中心に 1点，周囲には 8 方位（45 度おき）

に各 1 点は欲しい）と考えられる．一方，筆者の先

の検討に見られるように分布が帯状の場合，中心線

上と上下の限界線上にいくつかデータ点を配するの

が望ましい．なお，中心線上は分布の方向性を規定

するため両端に点が必要なので，理想的には 3N + 2

個のデータ点が欲しい． 

以上 2つの条件を勘案して，化合物数は 20 個（N = 

6）を目安とすることにした．実際問題として，近い

将来ある化合物が入手できなくなる可能性も加味し

て（20 + α）個にしておくのが安心と言える．よっ

て，今回の検討では 22 個の化合物を選定することに

した． 

 前の論文[10]で使用したゲスト化合物の内，かなり

の部分が市販品でなくなった事情は，緒言で述べた

通りである．強い生理活性を有する物質である以上，

簡単な構造だからとばかり，通例のように，研究室

で合成するのが好ましいとは思われない．そこで，

ゲスト化合物はあくまでも市販品とし，研究室で行

うのは純度の確認にとどめる方針を採ることにした．

化学薬品の試薬カタログからの廃止は今後も心配で

あるが，諸般の情報に基づき，当分は大丈夫そうな

ものをピックアップする形で，ひと揃いのゲスト化

合物をキットとして編成（実質は再構成）すること

にした．前の論文からのゲスト化合物の取捨選択を

整理したものを Figure 3 に，また，化合物の構造式

を Figure 4-1 及び 4-2 に掲げた． 
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Figure 3. Correspondence Table
of Guest Compounds  
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4 種類のホスト化合物と 22 種類のゲスト化合物

（キット）の組み合わせによる分子結晶生成実験の

結果については後で述べる． 

 

3. 回帰分析に基づいて判定するための指針の検討 

 

 ホスト化合物を一連のゲスト化合物から成るキッ

トと組み合わせて錯体生成能の考察を行うためには，

判定のための指針を予め決めておく必要がある．無

論，今後陸続と続く検討を通じて適用できるような

ものでなければ意味がない．  

緒言でも述べた通り，筆者が取り扱う系に当ては

まる回帰線は，通常の検量線をつくるための回帰線

に比べ，ばらつきが遥かに大きい．実際，前報の結

果から例を挙げると，p-ニトロフェノールに基づく

mp データは回帰中心線より大きく上，ビスフェノー

ルに基づく mp データは回帰中心線より大きく下に

偏奇し，回帰中心線を基準に取ると両者の間には実

に 60 ℃近くもの差，即ち，標準偏差の 2 倍を超す

ような差が付いていた[10]．従って，相関係数（決定

係数）も通常の検量線のそれに比べてかなり小さ目

に出ることになる．当然のことながら，回帰分析を

適用して検討を進めること自体ふさわしくない系と

捉えられていたとしても無理からぬ所ではあり，こ

の種の系を取り上げての研究自体，筆者の検討以前

には皆無であった． 

今回の筆者の目的は，厳密な差異を統計数理的に

検定することではない．異なるホストにより錯体（分

子結晶）生成能のトレンドがどのように変化するの

か，見つける端緒を手に入れる点にある．判断の仕

方は難しいが，筆者としては，以下のように考える

のが現時点では妥当と考えるものである． 

 

3.1 回帰直線の取扱い 1：ｙ軸切片 

 

回帰直線(Figure 2 として例示)のｙ軸切片は，ゲ

スト単独での mp が 0 ℃のとき，ホスト・ゲスト錯

体の mp がどれくらいになるかを意味する．即ち，ゲ

スト mp の低い領域で，錯体生成による固定化＝分子

捕捉が起こるかどうかの目安であり，切片の数値が

正で大きく振れるほど可能性は大と判断できる． 

 

3.2 回帰直線の取扱い 2：傾き 

 

ホスト・ゲスト錯体の mp に対するホスト分子の影

響は，錯体の示す mp を，対応するゲスト単独時の

mp に対してプロットして検討するのが早道と考え

られる． 

即ち，この場合，錯体がゲスト分子の性質を完全

に「引きずって」いる場合には，ゲストの mp 上昇に

正比例する形で錯体も mp が上昇することになるの

で，回帰線の傾きは 1（ホスト・ゲストで分子結晶

生成による相乗効果があれば 1 を超えることもあり

得るが，実例なし）となることが想定される． 

逆に，錯体の構造がホスト分子に圧倒的に支配さ

れている場合には，錯体の mp はゲストの mp に関係

なく同じ値を示すはずであるから，回帰線の傾きは

0 となることが想定される． 

 

3.3 回帰直線の取扱い 3：相関係数（決定係数） 

 

3.1 と 3.2 で述べた二点が，回帰分析が可能であ

るための大前提と考えて良い．実際，筆者のこれま

での経験（本論文で検討したものを含めて）による

と，傾きのトレンドは必ず 0 と 1 の間に入ってきて

いるので，有力なメルクマールになる可能性がある．

あとは相関係数（決定係数）によって示される「ば

らつき」に対し，客観的根拠を与えることができる

か否かが，筆者が今回提案する方法論が汎用性を持

つかどうかの鍵となる． 

前にも述べた通り，筆者の検討の対象となる系で

は，回帰（中心）線の上下にそれなりのばらつきが

はじめから想定され，比色分析に於ける検量線のよ

うな「びしっとした直線性」は期待できないから，

相関係数（決定係数）は当然小さ目に出る機会が多

くなることが想定される．これをはなっからナンセ

ンスとして拒絶して良いものかどうか？何しろ，フ

ランクフルトソーセージのような？分布の出っ張り

の向き具合が判定できれば，ホスト分子と液体フェ

ノール（ゲスト）の間での分子結晶生成による固定
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化が有利かどうか判定できるのではないか，という

発想の元での検討なのだから・・・とはいえ，分子

認識に多少でも興味を持つ諸兄諸姉を納得させるた

めには，客観的な目安が必要と考えられる．そこで，

現実に即したモデル系を使って，予め，相関係数（決

定係数）がどれくらいの値になるものか，具体的に

数値計算して確認することを計画した． 

 

 

格子点は，分布の中心線上（Ｃ）のものは端があ

ることを考慮し，それ以外の限界線上（Ａ，Ｂ，Ｄ，

Ｅ）のものより 2 個多く設定した．ここでの「1 ユ

ニット」は，12.5 倍すると前報[10]で実測されたゲス

ト mp 対錯体 mp の回帰データ（ｙ軸方向の標準偏差

＝26 ℃，ｘ軸方向の温度幅 200 ℃）にほぼ近似す

るように，取ったものである．今回の計算のために

設定した格子点の座標は Table 1 に示した通りであ

る．なお，各格子点を簡単に，例えば A4（10, 6）

や C0（0, 0）のように省略して付番するための表記

も一緒に掲げた． 

格子点座標を使っての具体的な数値計算の結果に

ついては後で述べる． 

 

4. 方法と結果 

 

4.1 分子結晶生成実験 

 

4 種類のホスト化合物（A～D）と今回編成したキ

ットに属する22種類のゲスト化合物から1種類ずつ

をモル比で 1:1 になるように調合した後，乳鉢中で

乳棒を用いて数分間すりまぜ，分子結晶の調製を行

った[9]．試料中の成分比が 1:1 であることは，先に

報告した研究の時と同様，溶液プロトン NMR スペク

トルにより確認している。Mp 測定は各試料について

少なくとも 2 回行い，連続する 2 回の測定結果が一

致することを確認の上，その実験における測定値と

して採用した（未補正）． 

分子結晶試料の mp 測定の結果を Table 2 に示す． 
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4.2 回帰線の計算 

 

データ処理は前報[10]と同様の方法で行った．即ち，

分子結晶調製実験での結果のうちで，生成した試料

が液体の場合，及び，固体ではあっても mp の幅が広

いもの（Table 1 の中でカッコ付きで表示）を除外

した．次いで，残りのデータ点について，2次元で

の回帰直線の計算を行った（ｘ軸＝ゲスト化合物の

みの mp，ｙ軸＝分子結晶の mp）．計算に当たっては

簡単のため，それぞれの mp に関し，溶け始め温度～

溶け終わり温度の「幅」の中点の数字を用いた．結

果を Table 3 に示す。 

 

 
 

 
4.3 モデル系を用いた相関係数（決定係数）の数値

計算 

 

 Table 1 に示した格子点の全部ないし一部を含む

形で数値計算を行った結果を Table 4 に示す（格子

点の付番は Table 2 で説明した）．

 

 
 

5.1 キットの信頼性の検証（ホスト A 使用の時，

Table 3） 

 

 前報[10]で示した回帰線を，今回編成したキットを

用いて「再現」できているかどうかを，Table 3 の

Entry 1 と 2 から検証した．以前は 31 個のデータか

ら回帰線を求めることができたが，今回はキットを

構成する 22 種類のゲスト化合物のうち，分子結晶を

生成したと認められたのは 16 種類に止まった．

Entry 1 と 2 の結果を比較すると，決定係数（R2）

は多少小さくなったものの，回帰傾向線の持つパラ

メーター（a,b）の数値はほぼ同じであることが明か

となった．故に，今回のキットでは，分子結晶を比

較的生成し易いと考えられる「環境ホルモン・タイ

プ」のゲスト化合物の割合が，先に述べた事情で，

かなり減少したものの，新規化合物を交えてのキッ

トの編成自体は，一応妥当と判断される． 

 

5.2 他のホストによる分子認識の結果（ホスト B～

D 使用の時，Table 3） 

 

 次に，他の 3 種類のホストによる分子結晶生成実

験の結果について考察する．2-ピリジンチオール（B; 

2-PySH）を用いての結果（Entry 3）が，A を用いた

時の結果（Entry 1, 2）と同様の結果を示したのに

対し，2 種の 2-キノロン誘導体（C, D）による結果

20



 

 

（Entry 4, 5）は，明らかに異なるトレンドを示し

た．即ち，切片 b は大きな正の値を示し，決定係数

R2 は極度に小さな値を示した．更なる判断を行うた

め，２次元回帰のグラフをFigure 5として次に示す． 

 

 
 

Figure 5.  Regression Analysis utilizing “the Kit.” 
(a) Host = 2-Pyridinol (A; 2-PyOH);   
(b) Host = 2-Pyridinethiol (B; 2-PySH);   
(c) Host = 4-Me-2-Quinolone (C); 
(d) Host = 6-NO2-4-Me-2-Quinolone (D). 

 

 ホストAとBを用いた実験のグラフ（Figure 5, (a) 

& (b)）上のデータ点の分布は，ばらつきがかなりあ

るとはいえ，１本の直線による回帰として解釈可能

であるのに対し，ホスト C と D を用いた実験のグラ

フ（同, (c) & (d)）上のデータ点の分布は，ゲスト

の mp の低い領域（～50℃）では y軸にほぼ平行な数

個の点の連なりが認められ，折れ曲がり（fold）が

起きていることを示している．故に，（1）決定係数

R2 が小さくなったのは，複数の回帰傾向線のうちの

１つに基いて「無理に」回帰直線の計算を行ったた

めであること，（2）2-キノロンタイプのホスト（C, 

D）と低 mp ゲストの組み合わせによる分子結晶の mp

は，2-ピリドンタイプのホスト（A, B）によるそれ

に比べて，正または負に大きく偏奇するトレンドを

持つこと，の 2 点が明かとなった．分子結晶の mp

とゲスト分子の構造との間に相関があるかどうかに

ついては，今後の研究課題である． 

 

5.3 2-キノロン誘導体から調製した分子結晶の性

質の相互比較（応用例） 

 

 以前，筆者らは，4-メチル-2-キノロン（C）を標

準的な反応条件（硝酸－硫酸，室温）により環ニト

ロ化物（D～F）を得，これと数種類のゲスト化合物

を組み合わせて分子結晶を調製した結果を報告した
[19]．結果を Table 5 に示す１）． 
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 学会発表の段階では，化合物 E 及び F から調製さ

れた分子結晶試料の示すトレンドが，化合物 C 及び

D から調製されたそれと大きく異なることは明かに

できたが，化合物 C と D 由来の錯体の性質に差があ

るのかどうかは明かにし得なかった．その時は，「ニ

トロ基の有無で mp に 20℃程度の差が出ているとも

考えられる」という考察は行ったものの，それ以上

の判断は保留した． 

 今回，ゲスト化合物のキットを編成し，かつ，21

個のデータが得られた（Table 2）のを機会に，C 由

来の錯体の mp と D 由来の錯体の mp の間の相関を調

べてみることにした。結果を Figure 6 に示す． 

 

 

Figure 6.  Regression between Melting Points of  

Molecular Complexes. 

 

 ２組のデータセットの間で計算処理を行うと，強

い正の相関を示し，かつ，回帰線は，傾き～1，y軸

切片～0 を示すことが明かとなった．このことは，

生成した錯体のトレンドは，6 位のニトロ基の有無

に拘わらず，酷似していることを意味すると考えて

差し支えない．データ点を従前の 4 点→21 点に増加
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できたことにより的確な判断が可能となったと考え

ている．  

 

5.4 決定係数に関する理論計算（Table 4）  

 

まず，Table 1 で設定した格子点 32 個すべてを含

む計算（Entry 1）を行い，引き続き，実際のグラフ

の形を考慮に入れて一部の格子点を外した形での計

算（Entry 2～5）を行った．結果は，格子点の採り

上げ方にもよるが，中心線から 2σ離れたデータ点

（ＡとＥのシリーズ）を含む限り，決定係数は，格

子点の数に拘わらず，0.5～0.7 程度に止まることが

明かとなった．これは，Table 3 に掲げた実際の実

験データから求められたもの（Entry1～3）と同程度

の数値であり，今回検討している系が，元々ばらつ

きが大きい以上，細かい比較は現時点ではなし得な

いし，また，通常の検量線よりずっと小さい決定係

数を示すことを理由にその信憑性（というか研究者

の頭脳構造？）まで問題にすることは，決して科学

的態度とは言えないことを，心得るべきであろう．

むしろ，決定係数が極端に小さく現れたら（Entry 4 

& 5），グラフの形そのものを疑う，という目安とし

て対応するのがとりあえずは穏当であると考える．  

 

6. 結論 

 

筆者は長期に亘って分子認識の研究に携わって来

たが，錯体が「ホスト＋ゲスト」の組み合わせで生

起する例は，「ホスト＋ゲスト＋溶媒」の組み合わ

せによるものに比べて明らかに多い．溶媒はしばし

ば「溶媒和」により錯体の構造を壊してしまうので，

そうしたリスクを含まない固相での物性測定＆解析

の方法論で，信頼のおけるものを構築することは極

めて重要と考えられる．今回の検討で取り上げた 2-

キノロン誘導体は多くの場合着色物質であり，Ｘ線

結晶解析に適さないこともしばしば起きる．筆者の

提起した方法は，まだ crude なものではあるが，20

個程度のデータ点があればいろいろな利用の仕方が

できることが明かにできたことは大きく，今後の進

展に期待している．  
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8. 注記および参考文献 

 

8.1 注記 

１）シンポジウムで報告した際は，簡単のため mp

の「幅」の中点の数値のみを使って発表を行っ

た．当時，10D は mp 169 ℃，13D は mp 199 ℃
と報告したが，再実験の結果，前の報告では測

定値の十のケタの数字を誤記した可能性が大と

判断し，今回表記の数値に訂正しておく． 

 

8.2 参考文献 

[1] 高橋一朗：福井大学機器分析センター年報，9 
(2001). 

[2] I. Takahashi, K. Odashima, and K. Koga ：

Tetrahedron Lett., 25, 973 (1984). 
[3] 高橋一朗，野村哲士，北嶋英彦：福井大工報，

40-1，7 (1992). 
[4] I. Takahashi, Y. Hirano, H. Arakawa, H. Kitajima, 

M. Hatanaka, K. Isa, K. Odashima, and K. Koga：
Heterocycles, 46, 589 (1997). 

[5] 高橋一朗：福井大工報，47-1，15 (1999). 
[6] 高橋一朗：福井大工報，47-1，35 (1999). 
[7] I. Takahashi, Y. Aoyagi, I. Nakamura, A. Kitagawa, 

K. Matsumoto, H. Kitajima, K. Isa, K. Odashima, 
and K. Koga：Heterocycles, 51, 1371 (1999). 

[8] I. Takahashi, M. Takahashi, H. Kitajima, M. Wagi, 
Y. Takahashi, M. Sabi, M. Hatanaka, A. Yamano, 
T. Ohta, and  S. Hosoi：Heterocycles, 59, 517 
(2003). 

[9] B. Hatano, S. Hirano, T. Yanagihara, S. Toyota, and 
F. Toda：Synthesis, 1181 (2001). 

[10] I. Takahashi, M. Takahashi, H. Kitajima, M. Wagi, 
Y. Takahashi, M. Sabi, A. Hishida, M. Hatanaka, K. 
Isa, A. Yamano, A. Sakushima, and  S. Hosoi: 
Heterocycles, 66, 195 (2005). 

[11] 読売新聞社編：人間この不可思議なもの，p.23，
読売新聞社，1972 年. 

[12] M. Jeanty, F. Suzenet, and G. Guillaumet：J. Org. 
Chem., 73, 7390 (2008). 

23



 

 

[13] N. Catozzi, M. G. Edwards, S. A. Raw, P. 
Wasnaire, and R. J. K. Taylor：J. Org. Chem., 74, 
8343 (2009). 

[14] S.-S. P .Chou and Y.-T. Wu, Heterocycles, 89, 
1594 (2014). 

[15] 小林竜一，高橋史朗：統計学入門，白桃書房，

1960 年，第 8 章． 

[16] 林 周二：統計学講義(第 2 版)，丸善，1973

年，第 4 章． 

[17] 森田優三：新統計概論，日本評論社，1974 年，

第 3 章，第 4 章． 

[18] 高橋史朗：統計局研究彙報，36，1 (1981). 
[19] 高橋一朗，佐飛真知子，佐飛奈緒美，福山美貴，

為則賢祐，畠中 稔：第 14 回有機結晶シンポジ

ウム講演要旨集，P7，京都，2005 年． 

 

24



 

 

 

 

彷徨えるロボット 

－群ロボットの自己位置同定－ 
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Swarm intelligence has been attracted much attention of researchers in various fields. A swarm robot is one of the 
research fields of the swarm intelligence. In the study of the swarm robots, a number of small robots are used. Although 
individual robot ability is not so high, a colony of robots can achieve a complex task with co-operative work. The ant 
searches feeding area, and carries food to the nest with marking by pheromone. Other ants trace the pheromone and go 
to the feeding area. Many ants shuttle between the nest and the feeding area. The pheromone route between the nest and 
the feeding area is formed. Thus the route is confirmed and optimized. We focus on the swarm robot’s self-localization 
and mapping in the exploration field. 
 

Key Words : Wandering Robot, Swarm Robots, Self-localization and Mapping 
 
1. はじめに 
 
 群ロボットは，自律分散システムによる群知能

（Swarm Intelligence）の研究分野の中の一つである[1]．

群知能の研究とは，要素間の相互作用によって創発

現象（Emergence）が発生し，より高度な知的システ

ムが現れることに注目したものである．群知能を構

成するエージェントを抽象化した群知能の研究が，

コンピュータ・シミュレーションによって多くなさ

れている．さらに，実体をもつロボットを仮定した

群ロボットの研究においても，コンピュータ・シミュ

レーションによるものが多く存在する．なぜなら，

実際のロボットと環境との間に生じる相互作用が簡

単に表現できるためである．しかし，現実の系を理

想化および単純化したコンピュータ・シミュレー

ションによる研究だけでは不完全である． 
                        
  * 株式会社 PFU 

  * PFU LIMITED 
 ** 大学院工学研究科知能システム工学専攻 
 ** Dept. of Human & Artificial Intelligent Systems 

 
コンピュータ・シミュレーションによる研究には，

モデル化を行う過程で本質的な部分が欠落する危険

性が常に存在する．群ロボットの研究において実機

のロボットを使用することは，ロボットの身体性を

含め，予想外の問題が生じる可能性があり，必要不

可欠である[2]．さて，群ロボットには，多数の小型

ロボットが用いられる．個々のロボットの性能は一

般的に高くはないが，相互作用し協調行動をとるこ

とにより，単体のロボットでは達成困難な仕事がで

きるという特徴がある．群ロボットの設計は自由度

が大きいため，かえって設計が困難になる． 
蟻や蜂などの社会性昆虫（Social Insect）の行動を

ヒントにして，群知能の設計を行うという研究がな

されている[3]．例えば，蟻の群れの行動は，経路の

最適化問題などに応用されている（ACO（Ant Colony 
Optimization）[4]）．蟻は餌を見つけると，フェロモ

ンを散布しながら巣へ帰り，仲間はそのフェロモン

を辿ることで餌場へ向かう．多数の蟻が餌場と巣を

行き来することで，自己組織的に巣と餌場間の運搬

路の最適化が実現される．これは，自然界で観察さ

れる自律分散システムの典型的な例である． 

25福井大学 大学院工学研究科 研究報告 第64巻 2015年9月
Mem. Grad. Eng. Univ. Fukui, Vol. 64（September 2015）



 

 

 そこで，我々は社会性昆虫である「蟻」を手本と

した小型ロボットを製作し，協調行動するロボット

の研究を行っている[5]．ここでは，巣―餌場間の餌

運搬路形成と経路の最適化に焦点をあてて，実機を

使った群ロボットの実験における問題点を検証して

いく． 
 さて，手本にした蟻の能力と小型ロボットの関係

をみていこう．蟻は，移動距離を歩測によって行う

ことが知られている[6]．我々のロボットは，駆動部

にステッピングモータを使用しており，ステッピン

グモータの回転角度を正確に知ることができる．つ

まり我々のロボットも，歩測によって自己位置（移

動距離と方向）を同定することができる[7]．また，

蟻は，餌場から巣に帰巣するときにフェロモンを散

布することにより，仲間の蟻に餌場の情報を伝達す

る．我々のロボットも水筆用紙，水，ライトセンサ

を用いることによって擬似フェロモンを再現し，蟻

コロニーにおけるフェロモンと同様なフェロモンを

介した情報伝達を可能としている[8]． 
 蟻コロニーを手本とした群ロボットによる餌場運

搬経路実験を行ったときどのようなことがおこるの

だろうか．ロボットが他のロボットや壁と衝突した

とき，自己位置同定に誤差が生じる．自己位置同定

に誤差が生じると，巣の方向および距離に間違って

いるため，餌場から正しく帰巣することが困難にな

る．さらに，間違ったフェロモンのマーキングが発

生し，仲間のロボットは誤った場所に誘導されてし

まうことになる． 
 自己位置同定の誤差や誤ったフェロモンルートを

辿ることで，誤った情報が伝達され，彷徨うロボッ

トが発生する．本研究では，彷徨えるロボットにつ

いてみていく． 
 
2. 群ロボット 
 
実験に使用した群ロボットを Fig. 1 に示す．ロ

ボットは，高さ 166mm，直径 140mm の円筒形をし

ており，重量はバッテリー搭載時で 850g である．ま

た，判別用 LED を増設したときのロボットの高さは，

250mm である．ロボット後方には，水筆ペンを装着

し，水筆用紙に疑似フェロモンである水を散布する．

水筆ペンは，サーボモータにより制御され，必要時

以外は筆先を上げている．センサ部としては，タッ

チセンサ，ライトセンサが挙げられる．タッチセン

サは，車体前部に取り付けられており，壁などの障

害物を認識し，回避するために用いている．ロボッ

トの底部に搭載されたライトセンサは，赤外線 LED
と光変調型フォト IC により構成されており，水筆用

紙の色の違いを認識する．制御系統は 4 つのマイコ

ンから成るマルチ CPU システムを採用している．メ

イン CPU には，H8/3069F を使用し，マザーボード

として秋月電子通商 H8/3069F-USB ホストボードを

用いている．このボードは，USB インターフェース

を搭載しており，実験中のロボットの行動をログと

して USB フラッシュメモリに記録することが可能

である．また，ロボットは擬似フェロモン場を介し

たグローバルなコミュニケーションと，接触通信に

よるローカルなコミュニケーションを用いて，ロ

ボット同士の意思疎通を行っている． 
群ロボットには，次のような特徴がある．1)ロボッ

ト 1 台あたりの単価が安価であるため，多数のロ

ボットを容易に製作できる．2)複数のロボットが協

調行動を行い，複雑な仕事を達成することが可能で

ある（創発性）．3)数台のロボットが故障しても群ロ

ボット全体の仕事には影響を与えない（頑健性）．4)
用途を限定したロボットではないため，様々な作業

を行うことができる（柔軟性）． 
 

 

 

Fig. 1 実験に使用した群ロボット．a)は正面の写真，

b)は背面の写真，c)は底面の写真を示す． 
 

3. 群ロボットの行動アルゴリズム 
 
群ロボットによる巣―餌場間の運搬路形成は，大

きく分けて 3 つの段階で構成されている．群ロボッ

トによる採餌行動実験の模式図を Fig. 2 に示す．こ

こでは，実験に用いた 3 つの行動アルゴリズムにつ

いてみていく． 

a)

b) c) 
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1) 探索フェーズ：巣から発進したロボットが，餌

場を探す． 
2) 帰巣フェーズ：餌場に到達したロボットが，

フェロモンを散布しながら巣に帰る． 
3) フェロモントレースフェーズ：フェロモンを見

つけたロボットが，フェロモンを辿る． 
 

 
Fig. 2 群ロボットによる採餌行動実験の模式図． 

 
3.1 探索 
巣から出発したロボットは，餌場を見つけるまで

前後左右の 4 方向から後方を除いた 3 方向重みづけ

ランダムウォークによる餌場探索を行う．1 ステッ

プのロボットの移動距離は 10cm とし，以下 10cm 移

動することを 1 ステップとする（正方格子上の移動

となる）．後方を除く理由は，1 ステップ前の位置

に戻らないようにするためである． 
探索する空間を探索済み領域と未探索領域にロ

ボット内部で分類（Mapping）し，未探索領域を優

先的に探索することによって餌場発見の効率が良く

なるようにする（ロボットの移動に誤差がない場合

は，格子点の探索となる）．領域と格子についてみ

ていく．220×220cm を 11×11 の 121 個の領域に分割

する（Fig. 3）．1 つの領域は 20×20cm であり，Fig. 4
に示すように 4 つの格子で形成されている． 
ロボットは，正方格子上を 1 ステップで 1 格子分

移動し，領域を通過した際に探索済み領域として記

録していく．過去に探索した領域を１，未探索の領

域を 0 としてロボット内部のマップ情報を更新して

いく．ロボットは，Fig. 5 に示すように現在の領域の

正面および左右に存在する領域が探索済みか否かを

確認し，未探索領域の方向へ移動するのを優先する

ような重み付けをしている．ここで，移動先として

選択する確率についてみていく．前述のように 1 つ

の領域は 4つの格子で形成されており，例として Fig. 
6 のようにロボットが移動した場合を考える．この

とき領域 A においては，領域の 1/4 を探索したこと

になり，ロボットは探索済みの領域と記録する．こ

れは，領域における残りの 3/4 を見落とすことにな

り，再度探索する必要がある．また，未探索の領域

を探索済みの領域で囲むようにマップ情報が形成さ

れる場合，探索済みの領域に進む確率を 0 に設定す

ることで領域 B に進むことができなくなってしまう．

これらの問題を考慮して，未探索の領域を選択する

確率を Fig. 7 のように設定している． 
次に，ロボット間の相互作用（情報交換）につい

てみていく．ロボットは，接触通信用ライン（1 本

の通信ラインと GND から構成される）を他のロボッ

トと同時に接触させることでお互いの情報を交換す

る接触通信システムを備えている[9]．通信データは，

情報の正確性確認のための Start bit: 4bits，End bit: 
4bits，通信内容として，フェロモンの発見フラグ: 1bit，
餌場の発見フラグ: 1bit，餌場の x 座標: 5bits，餌場の

y 座標: 5bits，マップ情報（領域：11×11）: 121bits
で，スタートビットとエンドビットを含め 141bits
で構成される．フェロモンの発見フラグは，接触し

た相手ロボットがライントレース中か否かを判断す

るために用いる．また，餌場の発見フラグは，接触

した相手ロボットが帰巣中か否かを判断するために

用いる．交換したマップ情報は，内部マップと統合

し，3 方向重みづけランダムウォークに使用する．

これは，お互いの探索済みの領域を教え合うことで

未探索領域を少なくし，探索の効率化を図るもので

ある．また，探索中のロボットは，接触通信によっ

て餌場の情報（餌場：x 座標，y 座標）を受け取った

後，餌場の座標に直線的に向かう．今回の実験では，

取得した餌場の座標よりもフェロモンを優先するた

め，餌場の座標に到達するまでにフェロモンを発見

した場合は，そのフェロモンをトレースする．トレー

ス中にフェロモンを見失った場合は，見失った場所

から，餌場の座標に直線的に向かう． 
 

 
Fig. 3 220×220cmを11×11の領域に分割した模式図．

実験フィールドは，210×210cm である．各領

域の番号は，通信 bit の配列の添字に対応して
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いる． 

 
Fig. 4 格子と領域の関係を表す模式図．1 つの領域

は 4 つの格子で構成されている．座標は格子

に対応している． 
 

 

Fig. 5 ロボットが次に各方向に移動する確率を，領

域の重み付けで決定する模式図．ロボットは，

領域 F，領域 L および領域 R が探索済みか否

かを確認し，未探索領域の方向を優先して，1
ステップで 1 格子分移動する．図中の n はス

テップ数を示す． 
 

 

Fig. 6 ロボットが内部マップで記録する領域を示

した模式図．a)は 3 方向重み付けランダム

ウォークによる探索の例，b)は探索済み領域

のパターンを示す．図中の×印は，ロボット

が訪れていない格子を示す． 

 
Fig. 7 3 方向重み付けランダムウォークの進行方向

として選択する確率．P1は未探索領域の方向

を選択する確率，P2は探索済み領域の方向を

選択する確率を示す．a)のとき P1=1/3，b)のと

きP1=9/20，P2=1/10，c)のときP1=4/5，P2=1/10，
d)のとき P2=1/3 である． 

 
3.2 帰巣 
 餌場に到達したロボットは，巣の方向に直線的に

フェロモンを散布しながら帰巣する．また，帰巣中

にフェロモンを見つけた場合は，フェロモンを散布

しながらトレースを行う．トレース中のロボットが

フェロモンを見失った場合は，その位置座標から再

度巣の座標に直線的に帰巣する．巣に到達したかど

うかはライトセンサの反応する個数によって判断す

る．ここでは，ライトセンサが同時に 6 個以上反応

したとき巣と認識するようにする．内部マップに記

録している巣の座標まで進んでも巣が発見できな

かった場合は，巣を見失った後の行動として四角状

螺旋行動を行う．四角状螺旋行動の模式図を Fig. 8
に示す． 

 
Fig. 8 ロボットが帰巣中に巣を見失った後の四角

状螺旋行動の模式図．点線は，巣の位置に向

かい前進する行動を示す．実線は，巣を見失っ

た後の行動（四角状螺旋行動）を示す．星印

は，ロボットが記録している巣の位置を示し，

実際の巣の位置は黒円を示す． 

a) 

a) b) 

c) d) 

b) 
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3.3 フェロモントレース 
ロボットは，フェロモントレースと帰巣時に，搭

載されている水筆ペンから擬似フェロモンを散布す

る．実験フィールドの床には水筆用紙が敷かれてお

り，水に濡れると色が青灰色から黒色に変化する．

変化した部分は，水の蒸発とともに元の青灰色に戻

るという特徴がある．この色の変化をロボットの底

部に搭載した 8 つのライトセンサで検出することで，

水をフェロモンとして使用することができる．この

フェロモン場は，時間が経過するとラインが細くな

り，消えていくことから蟻のフェロモンの蒸発を再

現している．また，視覚的にフェロモンを見ること

が可能となり，フェロモン場が明瞭に観測できる．

フェロモンルートはロボットの往復によって強化さ

れ，水の蒸発によって細く・薄くなり，その後消滅

する．また，フェロモンは，ロボットの移動や衝突

等を要因として途切れることがある． 
過去の情報を次の行動に反映させるトレースアル

ゴリズムを用いることによって，消えてしまった

フェロモンを補完し，フェロモンの途切れや，薄く・

細くなった状況にも対応できるアルゴリズムが報告

されている[10]．トレースアルゴリズムの模式図を Fig. 
8に示す．ロボットが 1ステップに進む移動距離は，

2cm とする．図中の n は，ステップ数を示す．θnは,
ステップ数 n における θを示す．Lnは，ステップ数

n におけるライトセンサの反応を表し，f(Ln)には，

256 パターンによってあらかじめ指定した角度での

トレースに用いた関数を利用する．トレースアルゴ

リズムの基本は，8 つのライトセンサの中心のセン

サが反応するように θの角度を決定する．つまり，

スムーズにトレースできている場合は，θは小さく

なると考えられる．g(θn-1,θn-2)は，|θn-1 – θn-2| の大き

さによりロボットが移動した軌跡が滑らかかどうか

を判断し，さらに θn-1･θn-2の値の正負により，曲が

りすぎか，曲がりきれていないかを判断する．αの

値は 0.7 から 0.1 刻みで増加させた 1.3 までの値の 7
つの重みで，θn-1･θn-2 の値が正の値であった場合は，

ラインを曲がりきれていないので，αの値は 1 以上

の値となる．また，負の値であった場合の αは，１

以下の値となる．つまり αの値は|θn-1 – θn-2|と θn-1･θn-2

によって定める．θn-1と θn-2と重み αの関係を Table 2
に示す．また，トレース中にフェロモンを見失った

場合，その場で左右 90 度その場回転を行い，フェロ

モンの有無を確認する．フェロモンが存在した場合

は，再びそのラインをトレースする．存在しない場

合は，停止するように設定している． 
 

 
Fig. 9 過去の情報を次の行動に反映させるトレー

スアルゴリズムの模式図[10]． 
 

Table 2 Fig. 9 に示されたパラメータの表[10]． 

 
θn-1と θn-2と重み αの関係． 

 
4. 群ロボットによる採餌行動実験 
 
4.1 実験概要 
実験は，5 台のロボットを用いる．ロボットは，

全台巣から出発し，初期方向を前方とする．各ロボッ

トの出発時間は，全台を巣から同時に出発させるこ

とはできないため，30 秒の時間差をおいてスタート

させる．巣にロボットが存在していた場合，十分な

スペースが空き次第，次のロボットを発進させる．

各ロボットは，3 章で述べたアルゴリズムに従い行

動する．ロボットは，初期座標（巣の座標）を（7,7）
として与えられており，餌場の位置座標は入力され

ていない．実験フィールドの設定を Fig. 10 に示す．

実験フィールドには，2 か所の黒円があり，大きい

黒円（直径：20cm）を巣，小さい黒円（直径：15cm）

を餌場に見立てている．210×210cm の実験フィール

ドは，高さ約 18cm の木製の壁に囲まれており，そ

の内側の床に水筆用紙が敷かれている．ロボットは

物理的に壁の外に出ることができず壁の中を行動す

る．また，実験フィールド上には実験の様子を観察

するために高さ約 2.5m の位置にビデオカメラを設

置している． 
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Fig. 10 実験フィールドの設定．直径 20cm の黒円

を巣，直径15cmの黒円を餌場とする．ロボッ

トの出発位置は巣とし，初期方向は前方とす

る． 
 
4.2 実験結果 

実験によって得られたパターンを 3 つ示す． 
パターン 1 は，1 台目がフェロモンを散布しなが

ら帰巣した．しかしながら，帰巣中に 2 台目のロボッ

トの水筆ペンにタッチセンサが反応し，ロボットが

後退した．このことにより，ロボット内部では，巣

の座標に到達した時点で帰巣が完了していなかった．

そこで，巣を見失った後の行動として四角状螺旋行

動を行った．しかし，散布されたフェロモンが重な

ることで，黒色の範囲が広くなりフェロモンを巣と

誤認識し停止した．4 台目は，探索中にフェロモン

を発見し，辿ることでフェロモンルートを強化しな

がら，餌場を発見した（Fig. 11）．しかし，帰巣する

際に動作不良が生じ，その場足踏みのような動作を

行った．ロボット内部では，巣の座標に到達した時

点で餌場から移動しておらず，餌場を巣と誤認識し

停止した（Fig. 12）． 
パターン 2 は，3 台目がフェロモンを散布しなが

ら帰巣し，巣を見失ったが四角状螺旋行動を行うこ

とで巣に到達した．3 台目が帰巣を開始した時点で，

1 台目のライトセンサに誤作動が生じ，フェロモン

が散布されていない場所でフェロモントレースを

行った（Fig. 13）．この誤作動により散布されたフェ

ロモンを 4 台目がトレースしたことにより，フェロ

モントレースを続け，行動が制限された（Fig. 14）．
2 台目は，3 台目が散布したフェロモンを発見するこ

とができず，フェロモンは蒸発した．4 台目は，3
台目が帰巣中に不具合により餌場付近で動作停止し

た． 

 
Fig. 11 散布されたフェロモンをトレースするロ

ボット．robot A は，フェロモンを辿ること

によって運搬路を強化しながら餌場に向

かっている．robot B は，四角状螺旋行動を

行っている． 
 

 
Fig. 12 散布されたフェロモンを巣と誤認識し，停

止したロボット．robot A は，散布された

フェロモンを辿ることで餌場に到達した．

robot B は，散布されたフェロモンを巣と誤

認識し停止した． 
 
パターン 3 は，1 台目がフェロモンを散布しなが

ら巣の方向に帰巣した．しかし，帰巣中に発進開始

した 5 台目のロボットの水筆ペンにタッチセンサが

反応し，ロボットが後退した．帰巣する方向は正し

かったが，前進距離が不十分であった．そこで，巣

の座標に到達した際に，四角状螺旋行動を行った．

ここで，3 台目のロボットに着目すると，ランダム

ウォークにより餌場に到達し，帰巣を開始した．四

角状螺旋行動中の 1 台目のロボットと帰巣中に接触

したことにより，3 台目のロボットの方向に大きな

誤りが生じた（Fig. 15）．帰巣する方向に大きなずれ

が生じたが，四角状螺旋行動により帰巣することに

成功した．5 台目は，3 台目が散布したフェロモンを

トレースした（Fig. 16）．フェロモンを辿ったが餌場 
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Fig. 13 誤ったフェロモンを散布するロボット．

robot A は，四角状螺旋行動を行うことで

巣に到達した．robot B は，フェロモンが散

布されていない場所でフェロモントレース

を行った． 
 

 
Fig. 14 誤ったフェロモンを辿ることで道に迷った

ロボット．robot A は，不具合により餌場

付近で動作停止した．robot B は，誤った

フェロモンを辿ることで行動が制限された．  
 
 
に到達する事ができず，フェロモンを見失った． 
 
5. 議論 
 
蟻を模した群ロボットを用いて，採餌行動実験を

行った．採餌行動を含めた巣―餌場間の運搬路形成

過程において，個々のロボットが自己位置同定に失

敗することが大きな問題であることが再確認された．

自己位置同定の失敗が彷徨えるロボットを生み出さ

れることになる． 
 では，なぜロボットは，自己位置同定に失敗する

のだろうか？我々のロボットは，ステッピングモー

タによって駆動されており，ロボットが単独でかつ

外界からの影響を受けずに行動する場合，歩測に 

 

Fig. 15 帰巣中に方向に大きな誤りが生じたロボッ

ト．robot A は，他のロボットと接触するこ

とで誤った自己位置同定を行った．robot B
は，四角状螺旋行動を行うことで巣に到達

した． 
 

 
Fig. 16 四角状螺旋行動によって散布されたフェロ

モン（誤ったフェロモン）をトレースする

ロボット．robot A は，巣に到達した．robot 
B は，フェロモントレースを辿ることで運

搬路を強化した． 
 

よって高い自己位置同定能力（その場 10 回転：±1.1
度/回転，1m の距離の往復運動：進行方向 2.1mm/往
復，左右 2.5mm/往復）を実現している．しかしなが

ら，実験でも示されたように，ロボットが壁や他の

ロボットと接触することによって，ロボットの自己

位置同定に大きな誤差が生じる．このように，複数

のロボットが協調行動をとりながら作業する群ロ

ボットにおいては，ステッピングモータの回転角度

に基づいたロボットの歩測による自己位置同定は，

重大な問題点を抱えていることが示された． 
 さて，蟻を模してロボットを考えた場合，蟻は歩

測による自己位置同定とともに，フェロモンを散布

することによって，巣―餌場間の運搬路情報を仲間 
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Table 3 歩測とフェロモンルートが生み出す彷徨えるロボット． 
  歩測 フェロモンルート 

自己位置同定 高い精度 不用 

衝突（外乱） 弱い 影響なし 

誤った情報の修正 接触通信などによる補正 蒸発によるリセット 

情報の保持力 長い 短い 

誤ったデータのコロニーのロボットへの影響 限定的 広範囲 

の蟻に伝えている．フェロモンによる巣―餌場間の

運搬路の情報伝達は，一旦，フェロモンによる巣―

餌場間の運搬路が形成されてしまえば，蟻は自己位

置同定をすることなしに，餌を巣まで運ぶことがで

きるようになる．しかしながら，実験で示されたよ

うに，フェロモンルートが確立されるまでは，ロボッ

ト（蟻）は自己位置同定をする必要がある．餌をみ

つけたロボットが巣までフェロモンを散布しながら

帰巣する場合，巣の方向や距離を知っていいなけれ

ばならない．我々は，巣の方向や距離の情報に多少

の誤差があり巣を発見できなくても，巣の近くにき

たとき螺旋タイプの巣探索を行うことによって巣を

発見できることを示した（Fig. 16 参照）．しかしな

がら，これはロボットによって誤ったフェロモン（間

違った情報）がフィールド上に散布されことを意味

する．それのため，他のロボットはそれらを辿るこ

とで道に迷ってしまう．これは，フェロモンルート

が，巣―餌場間での餌運搬にマイナスの影響を与え

ることを意味している． 
 しかしながら，フェロモンルートによる巣―餌場

間運搬経路の情報共有には，時間が経つとリセット

されるという特質がある．フェロモンの特性の一つ

として，揮発性があげられる．フェロモンは，時間

が経過するとともに蒸発し消滅するため，誤った

フェロモンルートはフィールド上に蓄積されない．

この特性は，ロボットの自己位置同定の能力とフェ

ロモンルート形成をうまく組み合わせることにより，

非常に効率的な巣―餌場間の運搬路形成が行えるこ

とを示唆する． 
 さらに我々のロボットには，接触したときに情報

交換が行える接触通信機能を有しており，餌場や巣

の位置および現在いる場所の位置情報を交換できる．

フェロモンルートは正しく形成されると自己位置同

定の必要もなく，外乱に強いという特徴がある．し

かし，情報の保持力は短く，消えてしまう．また，

誤った情報が広範囲で伝達されてしまうというデメ

リットが存在する．Table 3 に，これらの機能の特徴

をまとめたものを示す． 
 彷徨えるロボットが生まれる原因についてみてき

た．彷徨えるロボットは，新たな未知の餌場を発見

できる可能性を有しており，デメリットばかりでな

く、メリットも存在する．しかし，効率的な巣―餌

場間での餌の運搬を考えた場合，デメリットが大き

く，彷徨えるロボットをどうするかは重要な課題で

ある． 
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