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【Abstract】In the analyses of miscibility behaviors of macromolecules, dissipative particle 

dynamics (DPD) simulations are generally performed. In these simulations, the so-called χ 

parameters describing the effective interactions among particles are crucial. It has been known 

that these parameters can be obtained within the classical force field frameworks. However, 

there is a potential problem where the charge transfer and polarization are substantial. 

Therefore, we have been developing reliable workflows to evaluate these parameters by using 

the ab initio fragment molecular orbital (FMO) method. In this presentation, we brief such 

FMO-based protocols including the lipid membrane and polymer electrolyte membrane as 

demonstrative examples. 

 

【序】近年、用途に応じて様々な物性を有した機能性材料の開発が盛んに行われてい

る。機能の創出には材料の構造制御が不可欠であるが、特にナノとマクロの中間であ

るメソ領域の構造が物性に大きな影響を与えることが知られている。メソ領域の挙動

を予測するには、散逸粒子動力学(DPD)[1]といった粗視化粒子を用いたシミュレーシ

ョンが有効である。しかし、成分間の相互作用を示すパラメータ( )の精確な算定法

は確立されておらず、大きな課題となっている。そこで我々は、高分子を構成する基

本単位間の相互作用エネルギーから算出する手法[2]に着目し、相互作用エネルギーを

フラグメント分子軌道法プログラム ABINIT-MP[3]により算定すると共に、系の異方

性を評価することで、一連の評価法の改良を行った(J-OCTA[4]の機能と連携）。その

結果、単純な二成分混合系での相転移上部臨界温度が実験値と良好な一致を示し、更

に高分子電解質膜のチャネル構造の再現に成功した（2015年度本討論会にて報告[5])。 

 本研究では、この非経験的なパラメータ算定をより汎用的なマルチスケールシミュ

レーション手法として確立させることを目的とし、パラメータの問題が顕著な系へと

応用を試みた。 

【脂質膜への展開】脂質膜は生体内で二重膜構造をとり、膜に嵌入したタンパク質が分子

を認識し透過することで複雑な機能を保っている。近年、こうした脂質膜・膜タンパク質の

人工的な創製によるナノバイオデバイスの可能性が研究され、創薬やセンサーの分野で幅広

い展開が期待されている。しかし、脂質は結晶構造がとれないために、シミュレーションの



パラメータ設定は長年課題とされており、

大規模な構造予測は難しいとされてきた。

本研究では、リン脂質の一種であるPOPC

膜の構造をシミュレートした。POPC 分

子を 6つの小分子に分割し、複数配向

の水を考慮した上で成分間のパラメ

ータを算出した。その結果、脂質濃度

に応じてベシクル、二重膜が生成された。

また、二重膜の膜面積、膜厚は実験値[6]

と良好な一致を示した[7]。更に、デバイス

の基板となるシリカ上に脂質膜を固着するシミュレーションにも成功した[8]。 

【高分子電解質膜の Percolation 解析】高分子電解質膜は、環境に優しいエネルギー

として期待される燃料電池のイオン交換膜として使われる。電解質膜が電池性能を決

するために、高機能化が求められているが、分極や電荷の非局在化など電子レベルの

相互作用が構造の本質であるために、パ

ラメータの算定は大きな課題となってい

る。先行研究[9]に倣い、テフロン骨格の

末端にスルホン酸を有し、燃料電池に一

般的に使われる Nafion に対し本手法を用

いたところ、水のクラスタの連結構造を

再現し、サイズも実験値[10]と良い対応を

示した。 

 更に、膜の分子構造から生じる水クラ

スタの連結挙動の違いについても再現

した。膜としての機能にはプロトン移

動が直結すると考えられるため、水クラスタの連結度が膜の機能を示す有効な指標に

なるといえる。芳香族炭化水素骨格にスルホン酸を持ち、代替品として期待される

SPEEK 系の膜と、水クラスタの連結率を比較したところ、フッ素系膜に比べて小さ

い指標が示され、H+伝導度の実測値[11]と傾向が一致した。 

実際の電解質膜中では、スルホン酸末端の一定割合のプロトンが電離しているとい

われている。当日は、電離状態を考慮した上でのシミュレーション結果についても報

告する予定である。 
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Fig. 1. POPC Structure (upper), water dimers used for 

parameter calculation (lower-left), and result of DPD 

simulation (lower-right)  

 (right)DPD シミュレーションの結果 

Fig. 2. Nafion Structure (upper), SPEEK structure (lower)  
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