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研究成果の概要（和文）：高分子材料は工業的に幅広く用いられているが，その物理像は複雑なため，物性の定量的予
測は困難である．本研究では，計算可能な時間領域は狭いが高分子物性を定量的に求めることができる分子動力学(Mol
ecular Dynamics: MD)と，定性的だが広い時間領域で高分子物性を求めることができるLangevin Dynamics (LD)とを接
続することで，広範な時間領域にわたる定量的な高分子物性の推定を試みた．MDとLDとの接続にはMDの計算可能な時間
領域をマイクロ秒程度まで拡張する必要があるため，MDシミュレーション高速化のための新規相互作用計算手法を開発
した．

研究成果の概要（英文）：Polymeric materials are widely used in modern industry. However, a quantitative 
prediction of polymeric properties is still a challenge because the physical picture behind it is quite 
complicated. A combinational use of a molecular dynamics (MD) and Langevin dynamics (LD) is a promising 
approach to solve this problem. MD can quantitatively provide polymeric properties of short time 
phenomena, whereas LD can qualitatively provide these of long time phenomena. In this work, we attempted 
to quantitatively estimate polymeric properties of long time phenomena by interconnection of MD and LD. 
In order to achieve it, long time MD simulations (micro second order) were needed for macromolecular 
systems. Therefore a novel intermolecular interaction calculation method was developed for acceleration 
of MD simulations.

研究分野： 分子動力学
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１．研究開始当初の背景 
現代社会において，高分子材料は様々な用

途で広く用いられている．ゴム・プラスチッ
ク材としての利用はその代表的一例に過ぎ
ない．強靭な特殊繊維はその多くが高分子材
料から成り，釣り糸や防弾チョッキから航空
機の機体まで幅広い用途がある．また，コン
デンサーや電池として導電性高分子が利用
されており，電子機器の小型化・軽量化に大
きく寄与している．このように，我々の生活
の中で広く活用されている高分子材料では
あるが，その背景にある物理像は非常に複雑
であり，予測的な材料設計は困難である．そ
の主たる原因は 3 つ挙げられる．ひとつは，
力学的応答の時間スケールの幅広さである．
一般に高分子材料の物性は入力となる外力
の周波数に応じて大きく変化するため，分子
動力学(Molecular Dynamics: MD)(ナノ～サ
ブマイクロ秒)，Langevin Dynamics (LD)(マ
イクロ～ミリ秒)，理論モデル(ミリ秒～)な
ど各時間スケールに対応した力学や理論を
個別に用いることで一面的な物理像を解明
するに留まっている．もうひとつは，高分子
材料の機能は化学種に起因するという点で
ある．この事実は，高分子材料の設計や応用
を考えた場合に最も重視すべき事項となる．
各時間スケールの力学と照らし合わせたと
き，化学種に起因する力学を直接的に取り扱
うことができるのは MD のみであるが，上述
の通り，MD のみでは高分子がもつすべての時
間スケールに対応することは難しい．最後に，
各時間スケールで観測される力学的現象は
互いに相関関係をもつという点である．この
事実は，各時間スケールの力学や理論を接続
することで高分子の力学的応答のメカニズ
ムひいては物性を説明できる可能性を示唆
している．しかしながら，それぞれの時間ス
ケールに対応した力学や理論同士を接続す
る手法は未だ確立されてはいない．以上に挙
げた 3つの問題点を解決するためには，各時
間スケールに対応する力学・理論同士の接続，
特に化学種に起因する力学を直接的に取り
扱うことのできる MD を起点としたマルチス
ケール接続手法の開発が不可欠である．その
第一歩として，MD とその直近の力学である
LD との接続手法について焦点を当てる． 
LD は粗視化した高分子鎖のモデルと

Langevin 方程式とを用いることで，マイクロ
～ミリ秒オーダーにおける高分子の運動を
定性的に説明するという点で成功を収めた
[1,2]が，モノマーの化学種に起因する力学
をほとんど無視しているため，高分子材料の
物性解明のための手法としては不十分であ
る．一方，MDは化学種に依存する分子間相互
作用を Newton 力学における復元力として直
接的に取り扱うため，ナノ～サブマイクロ秒
オーダーにおける高分子の運動を定量的に
示すことが可能である．そこで，LD の結果を
定量的なものとするための手法として，MD シ
ミュレーションによる結果を LD シミュレー

ションにおける主要なパラメータに置き換
える，パラメータ接続型マルチスケールシミ
ュレーションが挙げられる．この手法を用い
る際の条件として，接続すべき力学や理論同
士にある程度のオーバーラップが必要であ
る．つまり MD と LD とを接続するためにはど
ちらかの対応する時間スケールを拡張する
必要がある．高分子材料の物性解明のために
は化学種に起因する効果の定量的な評価が
不可欠であるため，MD の時間スケールを LD
側に拡張するべきである．そこで本研究では，
マイクロ秒オーダーの高分子 MD シミュレー
ションを行うために，MD シミュレーション高
速化のための新規手法を開発する． 
MD シミュレーションにおいて高分子系を

扱う際にはおよそ105～109個程度の質点に対
して Newton の運動方程式を逐次的に解く必
要が生じる．運動方程式において保存力とし
てはたらく分子間相互作用の計算量は，仮に
Coulomb 力のような 2 体間相互作用だとして
も粒子数の 2乗に比例するため，膨大な計算
量が要求される．この計算量を低減するため
に，これまで数多くの相互作用計算手法が開
発されてきた[3-5]．しかしそれら既存の手
法を用いて達成できる系の時間発展はサブ
マイクロ秒オーダーに留まり，高分子の運動
を十分に観察することは困難であった．申請
者はマイクロ秒の高分子 MD シミュレーショ
ンを達成するために，高分子系に代表される
大規模分子系(膨大な質点数の系)のための
効率的な相互作用計算手法として注目され
ていた Isotropic Periodic Sum (IPS)法につ
いて研究を重ねてきた．MDシミュレーション
におけるいくつかの基本的な物質系にIPS法
を適用し，その計算速度・精度を中心に検証
を行った[6-9]．その結果明らかにされた速
度面および精度面の問題点を解決するため
に ， IPS/Tree 法 [10] お よ び Linear- 
combination-based IPS (LIPS)法[11]をそれ
ぞれ開発した．本研究ではIPS/Tree法とLIPS
法を組み合わせたLIPS/Tree法を用いること
で，マイクロ秒オーダーの高分子 MD シミュ
レーションの実現を目指す．その後，代表的
な高分子において MDと LDのパラメータ接続
型マルチスケールシミュレーションを実行
する． 
以上より，広範な時間スケールにおける高

分子物性の定量的推定に関する知的基盤の
構築を目指す． 
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２．研究の目的 
高分子材料は幅広い用途をもち，未だに最

も注目を浴びている材料のひとつであるが，
力学的応答の時間スケールの幅広さ(ナノ秒
～分)や機能の化学種依存性など，非常に複
雑な物理像をもつため，予測的な材料設計は
困難である．そこで本研究では，化学種に起
因する力学を直接的に取り扱うことができ
る MDとその直近の力学である LDとを接続す
ることで，広範な時間スケールにおける高分
子の力学的応答を明らかにする．MD と LD と
の接続には MD の時間スケールをマイクロ秒
程度まで拡張する必要があるため，MD シミュ
レーション高速化のための新規相互作用計
算手法を開発する． 
 
３．研究の方法 
まずは LIPS/Tree 法を完成させ，大規模並

列 MD シミュレーションプログラムに実装す
る．その後いくつかの基本的な物質系（水、
エタノール、液晶系など）に対して LIPS/Tree
法の計算速度・精度を評価する．次に，代表
的な鎖状高分子であるポリエチレンを対象
に LIPS/Tree 法を用いた高分子 MD シミュレ
ーションを実行し，高分子の力学的応答を示
す物理量である緩和弾性率やその他の基本
物性を計算する．並行して，基本的な高分子
系を想定して LD シミュレーションを行い，
同様の物性を計算する．その後，これら MD
および LD の結果をパラメータ接続すること
で，広範な時間スケールにおける高分子物性
を推定する．MD から LD へ接続すべきパラメ
ータは鎖状高分子モデルの運動理論[12]を
参考にする．各種物性は MD と LD のパラメー
タを正しく接続したとき滑らかに接続され
るはずである．主にこの点から本手法の妥当
性を評価検討する． 
 
参考文献： 
[12] Rouse, P.E., J. Chem. Phys., 21, 
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４．研究成果 

 高い計算精度と高速化容易なアルゴリズ
ムを両立する相互作用計算手法である LIPS
法の，多重極展開と計算領域の階層的分割を
用いた Tree 法による高速化は，大規模 MD シ
ミュレーションのための相互作用計算手法
として期待できるが，LISP 法以外にも Tree
法による高速化が容易な相互作用計算法が
複数存在する．そこで，Tree 法と組み合わせ
るべき手法としての LIPS 法の優位性を明確
にするために，LIPS 法と複数の代表的な相互
作用計算手法との精度比較を行った．極性分
子のバルク系における結果は LIPS 法の優位
性を確認するに十分であった[雑誌論文 6]．
一方で，極性分子の気液界面系においては，
通常の IPS 法と比較して LIPS 法の優位性は
十分に確認できていなかった[12]．これは
IPS/Tree法に対するLIPS/Tree法の優位性が
十分でないことを意味する．そこで，LIPS 法
の理論的枠組を用い，新たな相互作用計算手
法である LIPS-Switch(LIPS-SW)法を開発し
た[雑誌論文 5]．LIPS-SW 法は極性分子のバ
ルク系において LIPS 法と同等の精度を確保
しつつ，気液界面系において大幅な精度の改
善を達成した[雑誌論文 2,4,5]．また，
LIPS-SW法はMDシミュレーション上の難題の
ひとつである液晶相転移現象についても高
い計算精度を発揮することを明らかにした
[雑誌論文 1,3]．これらの結果から，当初の
課 題 で あ っ た LIPS/Tree 法 の 開 発 を
LIPS-SW/Tree 法の開発へと切り替えた．
LIPS-SW/Tree 法を開発し，MD シミュレーシ
ョンプログラムへと実装した． 
 代表的な鎖状高分子であるポリエチレン
のマイクロ秒 MD シミュレーションを行い，
複数の基本的な高分子物性を算出した．その
結果を実験結果や経験式などと比較するこ
とで，高分子運動の MD シミュレーションに
関する新たな知見を得た．一方で，鎖状高分
子に対して LD シミュレーションを行い，MD
と同様に各種物性を算出した．その後，これ
ら MDおよび LDの結果のパラメータ接続を行
った．その結果，MD と LD の両者から得られ
た結果を合理的に相互接続できる可能性を
見出した[学会発表 11]．その他多数の高分子
物性に関しても同様の可能性が確認された
[学会発表 1-8,11]． 
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