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アブストラクト

　フィラー（ナノ粒子）を配合したゴムは、ゴムの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』を示すことが知られている。『補強効果』の起源はゴム中に形成されたフィラー

の階層的な凝集構造およびゴムに変形が加えられた際の凝集構造変化が密接に関係していると考えら

れているが、未だよくわかっていない。このようなフィラーの階層構造とゴムのマクロ物性を明らか

にするためには、ナノからミクロンスケールにおける幅広いレンジでの観測したフィラーの凝集構造

情報とあわせて、ゴムを再現した分子動力学法シミュレーションが必要である。これまでの研究で、

SPring-8 から得られる高強度X線を用いた時分割二次元X線散乱法により計測された二次元散乱パ

ターンから三次元構造モデルを推定する「二次元パターン・リバースモンテカルロ法」の解析を行い、

延伸時におけるフィラー凝集構造の変化を可視化した。評価したフィラー構造を初期構造として用い

た大規模有限要素法により、フィラー構造の変化が実験と計算予想が概ね一致することから、大規模

有限要素法の精度の確認及びフィラーを介した応力伝播など『補強効果』に関係する重要な知見が得

られた。さらに詳細にフィラーの階層構造とゴムのマクロ物性を明らかにするには、ゴム分子を再現

した粗視化分子動力学法が必要となる。粗視化分子動力学法でサブミクロンサイズを扱う場合、数億

粒子の計算が必要なため、既存の並列化プログラムのように高分子の粒子やつながりの情報を 1カ所

のノードに集めることは不可能である。高分子のつながりの情報を分散局所化するとともに必要に応

じてMPI プロセス間で情報交換することで、高分子に沿った力の計算にも領域分割を完全に適用し

た超並列コードの実装を行った。512 ノード（4096CPU）を用いて、1億 3千万粒子の粗視化分子動
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力学法が実行可能であることを確かめた。

キーワード：　粗視化分子動力学法、超並列プログラミング

1.　はじめに

　フィラー（ナノ粒子）を配合したゴムは、ゴムの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』を示すことが知られている。フィラーを配合したタイヤ用ゴムの場合、強度上昇

により耐久性や耐摩耗性が増大する。一方、ヒステリシスロスの増大によりグリップ性能を向上する

ことができ車の安全性を向上させることができるが、逆に燃費性能を低下させてしまう。タイヤが燃

費に与える影響は約 20%程度といわれており、近年の車社会の急速な発展に伴う環境・エネルギー問

題からタイヤの燃費性能を向上させることが急務となっている。このようにグリップ性能と燃費性能

を両立する技術を開発するには、フィラー充填による『補強効果の起源』を明らかにする必要がある。

　補強効果の起源は、電子顕微鏡、レオロジーおよび電気抵抗率などの多くの研究から、図 1に示す

ようなゴム中に形成された階層的なフィラー凝集構造が密接に関係していると考えられている。しか

し、その起源は未だよく分かっていない。ゴム中のフィラー凝集構造を観察するために、透過型電子

顕微鏡（TEM）などの顕微鏡技術が非常に良く用いられてきた。近年、三次元TEM（3D-TEM）の

開発によりナノスケールにおける三次元構造情報が得られるようになり、フィラー凝集構造に関する

重要な知見が得られるようになってきた 1）。しかし、TEMは高空間分解能観察が可能であるが、試

料厚みの制限から約 200 nm 以内の構造情報しか得られない。これまでの実空間観察手法では、サブ

ミクロンからミクロンにおけるMesoscopic 領域の三次元構造情報を得ることや、繰り返し変形時に

おける動的観察は不可能であったため、ゴム中のフィラー階層構造とゴムのマクロ物性を直接結びつ

けた研究が困難であった。

図 1　ゴム中の階層的なフィラー凝集構造のモデル図

　近年、SPring-8 や PFなどの放射光研究施設では、放射光の特徴である高輝度・高平行X線を用

いることで、これまで不可能であった材料の構造解析が行えるようになってきた 2）。平成 17 年度、

平成 18 年度の文部科学省 戦略活用プログラムのもとで、SPring-8 の特徴を活かし、これまで計測

困難であったナノからミクロンスケールの構造情報が得られる時分割二次元極小角 - 小角 X線散乱

（2D-USAXS-SAXS）法によって、ゴム中のフィラー凝集構造の変化による異方的な二次元X線散乱

パターンを測定する 2-5）とともに、地球シミュレータを用いて、この異方的な二次元X線散乱パター

ンからフィラーの三次元構造モデルを構築する 2次元パターン・リバースモンテカルロ法 6-8）を開発

した。延伸時における各歪みのX線散乱パターンから解析したゴム中のフィラーの構造変化の挙動の
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比較のために、評価したフィラー構造を初期配置として用いた大規模有限要素法（約1億メッシュ程度）

のコードの開発および検証を行った。その結果、フィラーの構造変化が実験と計算予想が概ね一致す

ることから、大規模有限要素法の精度の確認及びフィラー凝集構造を介した応力伝播など『補強効果』

に関係する有用な情報が得られた 9）。

　上記評価で得られた結果以外に、フィラー構造の詳細やゴム分子まで考慮し複雑な物性発現機構を

解明するには、ナノからミクロンスケールにおける幅広いレンジで観測したフィラーの構造情報とあ

わせて、ゴムを再現した高分子の分子動力学法（MD）シミュレーションが必要である。また、この

ような大規模MD法を使えば、フィラー形状や立体な配置の違いが与えるゴム分子の挙動への影響、

架橋点の役割やその分布の違いによる効果、フィラーとゴムの相互作用に応じた摩擦（吸着や破壊挙

動）の変化に関する微視的な観察など、実験だけではわかりにくい複雑な現象や物理を理解し、将来

的に材料開発に直接結びつける次世代デジタルエンジニアリングが可能となる。平成 19 年度からは、

文部科学省先端イノベーション創出事業「地球シミュレータ産業戦略利用プログラム」のもと、高分

子系の粗視化MD法の超並列コードの開発を開始した。粗視化MD法でサブミクロンサイズを扱う場

合、数億粒子の計算が必要なため、高分子の粒子やつながりの情報を 1カ所のノードに集めることは

不可能である。既存の並列化されたプログラムにおいては、全てのノードで共通のファイルで入出力

をすることが通常であり、近隣粒子間の力の計算には領域分割を適用し、高分子に沿った力の計算に

は粒子分割が適用されてきた。我々は、分散入出力を基本とし、高分子のつながりの情報を分散局所

化するとともに必要に応じてMPI プロセス間で情報交換することで、高分子に沿った力の計算にも

領域分割を完全に適用した超並列コードの実装を行った。高分子系のMDシミュレーションによく用

いられるKremer-Grest 模型 10）の粗視化MD法と原子の化学的な性質（ポテンシャル）を反映したフ

ルアトム模型のNVT-MD法のコードを作成した。それらの最適化を進め、Kremer-Grest 模型では、

1億 3千万粒子の系で 512 ノード、フルアトム模型では、800 万粒子の系で 125 ノードでの実行が可

能になった。（フルアトム模型の 1億 3千万粒子の系については、512 ノードでの実行に向けた性能

評価中である。）

2.　高分子の粗視化分子動力学法の概要

2.1　Kremer-Grest 模型

　Kremer-Grest 模型は、1990 年に K. Kremer と G. S. Grest が提唱した高分子の粗視化分子動力学

法である。この方法は、化学的な詳細を重視しない高分子物理分野でもっともよく使われている手法

であり、高分子が粒子間の排除体積効果と高分子のつながりを伸びきらないバネで表現されている。

具体的には、粒子間の相互作用は、Lennard-Jones ポテンシャルの斥力項
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から計算する。ここで、σはLJ 半径、k はバネ乗数、R0 は最大伸びきり長である。時間発展を考え
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る運動方程式では、i 番目の粒子に〈W i (t )・W j (t ')〉= 2kBTmiξ∆ij ∆（t－ t'）で表現されるランダム力

W i (t ) を相互作用させるランジュバン動力学を考える。ここで、kBTはボルツマン定数と温度、miは i

番目の粒子の質量、ξは摩擦係数であり、∆ijは i=j で 1、∆（t－ t'）は t=t’で 1となる関数である。なお、

ベンチマークにおいては、標準的なパラメータ Kσ2/ε= 30，R0 /σ= 1.5，m = σ= ε= τMD = 1，

ξ=0.5ετMD /σを用い、時間刻みは、0.005 τMD とした。

2.2　フルアトム模型

　原子種毎の化学的特徴を扱うことができるフルアトム模型のNVT-MD法では、Kremer-Grest 模型

に比べて、複雑な相互作用を用いる。ここで、NVT-MD法は、粒子数Nが一定、体積Vが一定、温

度Tが一定の条件で行うMD法である。NVT-MD法についての詳細は、一般的な教科書に記載され

ているので、ここでは省略する。ここでは、高分子系特有な相互作用（ポテンシャル）の形式について、

簡単に説明する。今回開発したコードでは、一般的に用いられる次の形式について、ソフトマテリア

ルのための統合化シミュレータOCTAの粗視化MDプログラム cognac とパラメータが互換になるよ

うに実装した。原子間ポテンシャルとしては、Lennerd-Jones ポテンシャル
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を用いた。ただし、高分子に沿った（Bond、Angle、Torsion）相互作用の計算の対象となる原子間（あ

る粒子から計算対象となる粒子については、図 2参照）では、下記に示す（Bond、Angle、Torsion）

相互作用に、このLJポテンシャルの効果が含まれているので、このLJポテンシャルは計算しない。

図 2　ある粒子の高分子に沿った力の計算に必要になる粒子範囲のイメージ

　高分子に沿った 2つの粒子間の距離r に対するBond 相互作用（結合伸縮ポテンシャル）は、
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2
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を用いた。ここで、r0 は平衡のボンド長である。高分子に沿った 3つの粒子から定まる結合角θに対

するAngle 相互作用（結合変角ポテンシャル）と高分子に沿った 4つの粒子から定まる二面角φに対

するTorsion 相互作用（結合二面角ポテンシャル）は、
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を用いた。ここで、θは、θ0 は平衡の結合角であり、N-1 は多項式の次数、An は原子種の対に対す

る定数である。なお、ベンチマークにおいては、粗視化したポリエチレンのポテンシャルを扱った。

この場合のTorsion 相互作用の多項式の次数はN-1=3 である。
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3．超並列化のアルゴリズムの概要

3.1　Kremer-Grest 模型

　高分子系の相互作用を計算する場合、粒子間の相互作用と高分子に沿った相互作用の計算が必要で

ある。超並列コードを実現するためには、粒子間の相互作用だけでなく、高分子に沿った相互作用に

ついても領域分割する必要がある。いま、図 3の左図に示すように、空間中に存在する粒子をMPI

プロセス毎に領域分割することを考える。各MPI プロセスは、太線で囲まれた領域の粒子について

の力の計算を分担する。分担した粒子の計算を行うために必要となる他のMPI プロセスが力の計算

を担当している粒子の集まりを「のりしろ」と呼ぶことにする。この「のりしろ」部分の粒子の位置

座標についての通信は、1MDステップ毎に行う必要がある。Kremer-Grest 模型の場合、高分子に沿っ

た 2粒子間のBond 相互作用を計算することから、この「のりしろ」は、LJポテンシャル計算用の領

域（LJ 用領域）の 2倍とした（図 3の右図参照）。LJ 用領域の再分割と「のりしろ」の再構築は別

のタイミングで行う。LJ用領域の再分割のタイミングは、分割した領域の幅からLJカットオフ長σ

を引いた値の 1/2 以上動いた粒子が存在した場合である。同様に、「のりしろ」の再構築のタイミン

グは、「のりしろ」付近の粒子のうち「のりしろ」の長さからLJカットオフ長σを引いた値の 1/2 以

上動いた粒子が存在した場合である。「のりしろ」の再構築では、近隣のMPI プロセスから力の計算

の担当替えを行う粒子に関する情報を受け取り、また、近隣のMPI プロセスに力の担当を委ねる粒

子に関する情報の送り出しを行う。

図 3　領域分割された領域とのりしろのイメージ

　超並列コードの作成にあたっては、そのデータ構造も重要である。超並列の実現には、データを局

所化することが基本である。例えば、高分子のつながりに関する情報は、あるMPI プロセスにおいて、

全ての粒子についての情報を持つ必要はなく、力の計算を担当する粒子について力を計算するために

必要な最低限の情報だけを保持していればよい。つまり、どの粒子とつながっているかの情報を、粒

子毎に独立に保持していればよい。この場合、ボンド情報の表現に、重複があるため、2倍のデータ

量を要することになるが、データの局所性は実現できている。このように局所化されたデータ構造は、

OCTA/cognac で採用されているUDFのデータ形式と親和性が高いことをコメントしておく。粒子毎

に持つ高分子のつながりの情報は、全てのMPI プロセスで共通のグローバル番号で記録する必要が
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ある。一方で、各MPI プロセス内で計算を行うためには、このグローバル番号をプロセスローカル

番号に置き直す必要がある。グローバル番号で記述された高分子のつながり情報を、プロセスローカ

ル番号に変換する操作が若干煩雑である。

3.2　フルアトム模型

　Kremer-Grest 模型の場合には、高分子に沿った力は隣り合う粒子間のBond 相互作用だけであった

が、フルアトム模型では、図 2のようにNext-next neighbor（Torsion 相互作用）まで計算する必要

がある。このために、「のりしろ」の大きさは、Kremer-Grest 模型の場合の 3倍となる。

4.　性能評価

　並列化の性能評価として、並列化率αの計測を行った。地球シミュレータのノード許可数の算定と

同じ方法で最大プロセッサ数を求めた。フィラーを含まない高分子メルトのMDシミュレーションを

Kremer-Grest 模型とフルアトム模型で行って計測したベンチマーク結果を表 1に示す。

表 1　ノード数限定解除申請のために計算した結果

模型 Kremer-Grest 模型 フルアトム模型（NVT）
粒子数 約 1億 3千万 800 万
MDステップ数 2500 500
利用ノード数 512 64 125 27
MAINLOOPの計算時間（秒） 393.806 2763.427 160.085 706.118
ベクトル化率 96.37% 95.32% 98.51% 98.16%
総利用メモリ（GB） 3026.8 1071.9 688.0 246.3
並列化率α 99.9960% 99.9936%
最大プロセッサ数 25080.7 15595.7
最終許可ノード数 512 125

　結果的には、Kremer-Grest 模型、フルアトム模型の双方で、比較的よい並列化率を示していた。

いま実現を目指しているフィラーと高分子が混在した系では、フィラーの有無による計算量のインバ

ランスが大きくなることが予想される。超並列環境における効率的な計算の実施のためには、このイ

ンバランスへの対策を適切に行うことが重要であると考えられる。

5.　まとめ

　昨年度までに開発した 2次元パターン・リバースモンテカルロ法解析を用いて SPring-8 で観測し

た延伸ゴム中のフィラーの 3次元構造変化の実空間配置をフィラーの初期配置とした粗視化MDシ

ミュレーションを行うことで、フィラーの階層構造とゴムのマクロ物性を明らかにしていくために必

要な、Kremer-Grest 模型の粗視化MD法の超並列コードを作成した。また、原子種個々の特徴を表

すポテンシャルを取り扱うフルアトム模型のNVT-MD法の超並列コードも作成した。Kremer-Grest

模型については、1億 3千万粒子の系で 512 ノードと 64 ノードの計算から、並列化率が 99.9960% と

なることを確かめた。フルアトム模型については、800 万粒子の系で 125 ノードと 27 ノードの計算

から、並列化率が 99.9936% となることを確かめた。ベンチマークではフィラーを含まない高分子メ
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ルトを扱ったため、概ねよい並列化率を示していた。今後、ナノ粒子と高分子の混在系を扱うことを

考えると、領域分割した粒子・高分子に対する計算量のインバランスへの対策が直近の課題であると

考えている。

6.　今後の計画

　今後の計画としては、フィラーが混在した系の粗視化分子動力学法シミュレーションで、フィラー

の形状に応じて、延伸・解放サイクル中の歪みと応力の関係がどのように変わるのかについて検討し、

フィラー最適化設計のための基礎的な検討を行う予定である。また、このような超大規模なMD計算

を行うためには、初期配置の効率的な作成や大容量のデータ操作・解析が問題となってくる。初期配

置の作成方法については、文部科学省先端イノベーション創出事業「先端的大型計算シミュレーショ

ンプログラム利用サービス」のもと、名古屋大学　情報連携基盤センターのスパコンで検討を進めて

いる。最終的には、大規模MD法により、フィラー形状や立体な配置の違いが与えるゴム分子の挙動

への影響、架橋点の役割やその分布の違いによる効果、フィラーとゴムの相互作用に応じた摩擦（吸

着や破壊挙動）の変化に関する微視的な観察などを通じて、実験だけではわかりにくい複雑な現象や

物理を理解し、将来的に材料開発に直接結びつける次世代デジタルエンジニアリングを実現し、図 4

に示すように、SPring-8 とスパコンを組み合わせた次世代タイヤ材料の開発スキームの確立を考えて

いる 8）。

図 4　SPring-8 実験とシミュレーションのタイヤ開発への活用イメージ
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