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概要：当社では，分子動力学法を用いたフィラー充填ポリマー系の計算で,実験だけでは分かりにく

い複雑な分子レベルの現象や物理を理解し，さらに化学的性質まで考慮することで将来的に材料開発

に直接結びつく次世代デジタルエンジニアリング技術に発展させることを目指している．その一環と

して，我々は「第一原理計算」，「分子軌道計算」，「フルアトム分子動力学計算」に着目している．し

かしながら，現状では計算コストのため，困難が多い．本研究では，その困難の１つであるフルアト

ム分子動力学法で用いる初期配置の作成を効率的に行うために，粗視化模型の配置に対応した全原子

模型の配置をマッピングで求める方法を検討した．これにより，粗視化模型で計算したマクロな構造

から，ミクロな原子レベルの配置を求めることが可能になり，フルアトム分子動力学計算での研究開

発が期待できる． 

 

1  はじめに 
ナノサイズのフィラーを複合させたタイヤ用ゴ

ムは，強度や繰り返し変形時のヒステリシスロス

を増大させる『補強効果』を示す．車の安全性を

高めるために，グリップ特性を向上させる必要が

あるが，逆に燃費特性を悪化させてしまう．タイ

ヤが車の燃費に与える影響は約 20%といわれてお

り，近年の CO2削減の観点からも重要な問題点と

なっている．  
タイヤのグリップや燃費特性は，ゴム中に分散

させたナノ粒子のネットワーク構造が大きく関与

していると考えられており，その詳細な機構を解

明し力学特性を制御する技術の開発が必要となる．

フィラー表面の性質を変えるとゴムの力学特性が

大きく変わるという事実に基づき，化学構造に起

因した原子や分子間の相互作用などの化学的な性

質を考慮したシミュレーションで，力学的性質へ

の影響を評価する必要がある．つまり，原子・分

子間の相互作用を正確に知ることと，フルアトム

分子動力学計算を行うことがポイントとなる．原

子・分子間相互作用を「第一原理計算 1」，「分子軌

道法計算 2」を用いて高精度に計算すると，系の大

きさに対して計算コストが非常に大きくなり，現

時点で計算を行うことが困難となる点である．次

に，フルアトム分子動力学計算にあたっては，長

いゴム分子の形態の緩和時間は非常に遅いため，

現在の計算機性能では長い高分子鎖のフルアトム

模型の平衡配置を求めることは困難である．そこ

で，我々は，まず平衡配置を求める計算時間を大

幅に短縮するために，粗視化模型の平衡配置に対

応した逆マッピングを行い全原子模型の配置を得

ることを検討することにした．さらに，得られた

全原子模型の配置を用いて，化学的性質を再現す

る全原子模型を用いた MD シミュレーション（フ

ルアトム MD 法）を行うことで階層間接続を検討

した．高精度な分子間相互作用の情報は高精度な

フルアトム MD を行うために必要となるが，現在

は計算機性能の向上を見据えつつ将来的に検討を

行いたいと考えている． 
 

2  タイヤ用ゴムへの検討 
化学計算のそれぞれの手法は，扱える空間スケ

ール，時間スケールにそれぞれギャップがあり

個々に活用しているのが現状である．ゴム材料の

物性は電子状態に起因する化学的性質から材料の

ミクロな構造に起因する物理的な性質までが相互

に連関し発現していると考えられている．革新的

な新材料創出のためには，それぞれの階層を扱う

シミュレーションを接続し，一体として活用でき

るイノベーション技術が望まれている． 
我々は，タイヤ用ゴム材料の化学的性質を検討

するシミュレーション手法としてのフルアトム

MD 法と粗視化 MD 法の接続に着目した．フルア

トム MD 法は，汎用ポテンシャル用いて原子・分

子間相互作用の計算を行うので，ポリマーとフィ

ラー界面の化学的性質を近似的に加味した計算が

可能となり，ポリマー中にナノスケールのフィラ

ーが 1，2 個入った系の計算が可能である． 
しかし，フィラー充填ゴムの変形下での力学的

性質を調べる場合には，長い計算時間とともに，

前提となるゴム分子の初期配置をどのように得る

のかが課題になるため，次節の検討を行った． 
 

3  階層間接続の一手法の検討 
新材料創出には，化学構造に起因した性質を考

慮したシミュレーションが有効であるが，実現の

ためには，シミュレーションの前提となる長い高

分子の配置を効率よく求めることが重要である．



一般的なタイヤ用ゴムの分子量は 10 万を超え，形

態の緩和時間が非常に長くなることから，ゴム分

子が絡まりあった配置の作成は非常に困難である．

そこで，計算時間の大幅な短縮のために，粗視化

模型の平衡配置を元に逆マッピングすることで全

原子模型の配置を得る手法を検討した． 

3.1 コンセプト 

全原子模型の配置の第ゼロ近似は粗視化模型の

配置でよいと考え，粗視化模型の配置から逆マッ

ピングを行った．粗視化模型と全原子模型との間

で，絡まり合いの長さとチューブ半径が一致する

ように，スケール関係を考慮する．例えば，イソ

プレンの場合，粗視化模型の 1 粒子に対して，全

原子模型の 1.7 ユニットが対応している 3．天然ゴ

ム(cis-1,4-ポリイソプレン)は 100%cis 構造であり，

cis 構造のみの全原子模型の配置を作成した． 
 

 
 

 

 
 
 
 

 
 

図 1. コンセプトのイメージ 

3.2 具体的な計算 

逆マッピングのポイントは次の通りである．粗

視化模型の 1 粒子と複数個の全原子模型の原子を

対応させて炭素原子のみを配置していきつつ，1/r
型のポテンシャルで粗視化模型での配置に全原子

模型の対応する炭素原子を近づける計算を，一本

一本並列に行った．この時，cis 構造のみとなるよ

うに結合角度と結合二面角のパラメータを大きく

した．次に，並列に計算した炭素原子の配置をマ

ージし，排除体積を緩めた MD 計算で徐々に排除

体積を復元することで炭素原子の配置を得た．そ

の後，水素原子の配置を行った． 

3.3 検証のためのシミュレーション 

現在，低分子量 cis-ポリイソプレン(44 量体)に
ついて，長時間計算を進めている．配置の統計に

関する特徴を粗視化模型と全原子模型でそれぞれ

抽出し，比較検討を行う予定である．我々は，

OCTA4の分子動力学パッケージCOGNACでパラ

メータ交換の並列化プログラムを作成済みであり，

レプリカ交換法による多温度の物性の検討に利用

していく予定である．また，高分子量 cis-ポリブ

タジエン（1998 量体）にフィラーが二個入った系

について，伸張変形シミュレーションを行い，粗

視化模型と全原子模型との差異について詳細に調

べる予定である． 

4  今後の研究方針 
当社では，SPring-8 の時分割二次元極小角 X 線

散乱データをもとに，地球シミュレータ上で二次

元パターンリバースモンテカルロ法によりフィラ

ー三次元モデルを構築し，次いで求めた構造情報

を用いて大規模な粗視化分子動力学シミュレーシ

ョンを行い，フィラーとポリマーが共存する系の

物理的な特性の解析を進めている． 
粗視化模型の MD 計算において，全原子模型で

評価したポリマーとフィラーの相互作用を反映さ

せることで，物性の予測精度の向上が可能である．

さらに，将来的には，第一原理計算や分子軌道法

で評価した原子・分子間相互作用を取り込んだ粗

視化模型の構築を行い，材料創出に繋げていきた

いと考えている．また，近年，化学的に重要な部

分のみ電子状態を計算する QM/MM 法や，全系を

扱うことなく局所的な計算を繰り返すことで高速

に電子状態を解く FMO 法 5や elongation 法 6な

どの方法が開発されており，これら手法の発展に

も期待している． 
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粗視化 MD の配置 
片側から成長させ 

つつマッピングさせる

ポリイソプレンの 

化学構造（2 量体）


