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【序】省燃費タイヤにおいて配合されるシリカナノ粒子(NP)は重要な役割を果たすとされるが、ゴ

ム素材の高分子との結合・相互作用の原子レベルでの理解、それに基づく改良は未だ途についたばか

りである[1]。一方、高分子の計算化学的な研究も進展してきており、モデル高分子での取り扱いか

ら歩を進め、複雑な分子構造を持つリアルな系の多様なシミュレーションがマルチスケールで可能と

なってきた。そこで本研究では、タイヤゴムの材料分子とシリカ NP の複合系における界面の相互作

用解析に加え、有効パラメータを非経験的に求めた上で粗視化シミュレーションを行うことにした。 
【予備的な段階】右図の小型クラスター(Si9O26H16)をシリカ NP モデルとし

て、ゴム材料のイソプレン、スチレン、ブタジエン、それにエチレン、ベン

ゼンの計 5 種類を取り(組合せも有)、GAUSSIAN09 を使って DFT/6-31G*
計算で検討した。解析の結果、これらの分子のπ電子とシリカ表面のシラノ

ール部分との OH/π相互作用が安定化に本質的である(B3LYP でなく B97D
が好ましい)ことが分かった。また、分子間では CH/π相互作用も認められた。 
【フラグメント分子軌道計算】右図の大型シリカ NP (Si38O100H48)に、ゴム

系の分子としてポリイソプレン(5 個)とスチレン・ブタジエンゴム(5 個)との

界面をモデルとして設定した。次に、MOE を用いて AMBER10: EHT 力場

で温度を 300K と 400K の二通りの MD シミュレーションを実行し、10 個の

構造サンプルを抽出した。それらに対し、ABINIT-MP[2]を用いてフラグメ

ント分子軌道(FMO)計算を MP2/6-31G*レベルで行い、シリカ NP とゴム系

分子間、並びに鎖間の相互作用エネルギー(IFIE)を解析した。結果として、スチレン・ブタジエンゴ

ムの方がポリイソプレンよりもシリカ NP と強く安定化の相互作用すること、またポリイソプレン間

よりもスチレン・ブタジエンゴム間の方が安定化の度合いが大きいことが示唆された。 
【粗視化シミュレーション】当日のポスターでは、FMO 計算によって非経験的に算定したχパラメ

ータを使ったゴム/フィラー複合系の粗視化シミュレーション(OCTA/J-OCTA[3]を利用)の計算結果

も報告する予定である。 
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