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研究成果の概要（和文）：粗さをもつ固体二面間の微小な摺動すきまにおける添加剤含有潤滑現象の解明をねら
いとし，これまでに開発したシミュレーション法を一層発展させ，ナノすきまにおける添加剤分子吸着膜の形
成・せん断剥離・修復の粗視化分子動力学シミュレーション，およびマイクロスケールの接触面やその近傍にお
ける潤滑油の流動のシミュレーションを実現した上で，両者を接続・統合するマルチスケールシミュレーション
法を確立した．シミュレーションから得た知見を基に，新規な添加剤分子を設計・合成し，その優れた吸着性能
を水晶振動子マイクロバランス法（QCM）で明らかにした．

研究成果の概要（英文）：Aiming at elucidation of additives containing lubrication phenomena between 
corrugated sliding surfaces, we established coarse-grained molecular dynamics simulations for 
formation, shear-induced desorption, and replenishment of adsorbed films of additives in nanoscale 
spacings, and simulations for the flow of lubricating oil within and near microscale contacting 
surfaces. Integrating the two types of simulations, we established multiscale simulations. Based on 
the knowledge obtained from the simulations, we designed and synthesized a new type of additive 
molecules and verified its excellent adsorption performance with the quartz crystal microbalance 
method.

研究分野： トライボロジー
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では，ナノすきま潤滑の設計に役立つ実用性の高いマルチスケールシミュレーション法を確立した上で，
高性能の添加剤分子を新規に設計・合成した．これらの成果は，文部科学省が決定した2019年度戦略目標および
研究開発目標「ナノスケール動的挙動の理解に基づく力学特性発現機構の解明」に合致し，トライボロジー分野
の学術発展や，自動車などに適用可能な摩擦損失を軽減する高度な潤滑技術の確立に寄与することが期待され
る．摩擦損失の18～40%の低減は，世界エネルギー使用量を8.7%まで削減可能と予測されており，本研究により
省エネ・低炭素社会の実現に貢献できる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
地球環境と調和した持続可能な社会の実現のため，自動車をはじめとした機械システムには

省エネや環境負荷低減が強く求められており，摩擦損失を極限まで低減できるグリーン潤滑技
術の確立が世界的な重要課題である．固体摺動面間のすきまが大きい場合は，摩擦損失低減の
方法として，潤滑油の低粘度化がある．しかし，自動車のエンジンスタート・ストップ時のよ
うに固体二面の相対運動速度が低い場合，低粘度の潤滑油が固体二面を十分に分離できないた
め，固体同士の直接接触により摩擦摩耗が急増し，システムの耐久性が損なわれる．解決策と
して，硫黄・リン系物質や有機摩擦調整剤（Organic Friction Modifier: OFM）とよばれる脂肪酸
などを潤滑油に添加する方法が用いられてきた．しかし，環境保全のため，硫黄・リン系物質
含有率の削減の要請が高まっている．一方 OFM については，利用開始から一世紀が経った今
なお，作用機構は十分に解明されず，高性能化指針の構築が困難である．すなわち，OFM を添
加した場合の微小摺動すきまにおける潤滑現象の解明が，有効なグリーン潤滑技術を確立する
ための鍵を握っている． 

OFM 分子が摺動面に吸着し，固体接触を防ぐ被膜を形成することが，摩擦低減の要因と推測
されている．この検証には，OFM 吸着膜の厚さは単分子から数分子層で極めて薄いため，超高
分解能計測法が必須である．中性子反射法や原子間力顕微鏡などが試みられてきたが，基本的
には静的あるいはマイルドな摺動条件で，かつ粗さの極めて小さい理想的な表面に限定されて
いた．一方，分子動力学（Molecular Dynamics: MD）シミュレーションは，実験的観測が困難
な動的分子描像を解き明かせるため，近年では固体二面の微小すきまにおける OFM 吸着膜の
せん断特性解析に適用され始めた．しかし，一般的に用いられている全原子モデルの MD は，
原子個々の運動を計算するので，計算コストが極めて高く，空間スケールが大きい固体表面粗
さの表現や時間スケールが大きい吸着過程の計算は非現実的である．すなわち，粗さをもつ固
体摺動面間の微小すきまにおいて，OFM 吸着による被膜形成などの動的過程を含む潤滑現象を
解明するための実験法とシミュレーション法が欠如している． 
 
２．研究の目的 
シミュレーションと実験の融合により，潤滑油に OFM 分子を添加した場合について，粗さ

をもつ固体二面の微小摺動すきまにおける潤滑現象の解明をねらいとした．粗さをもつ固体摺
動面間では，OFM 分子は，①潤滑油中の移動→②摺動面への吸着による被膜形成→③せん断に
よる被膜の部分的剥離→④剥離部分への再吸着による被膜修復，という極めて動的な過程を繰
り返すと考えられる．粗さの突起間のすきまおよび OFM 吸着膜の厚さはナノスケールである
一方で，実摺動面の粗さや接触面の大きさはマイクロスケールである．そこで本研究では，こ
れまでに開発したシミュレーション法を一層発展させて，ナノすきまにおける吸着膜の形成・
せん断剥離・修復の粗視化 MD シミュレーション，およびマイクロスケールの接触面やその近
傍における液体の流動のシミュレーションを実現した上で，両者を接続・統合するマルチスケ
ールシミュレーションの確立を目的とした．また，水晶振動子マイクロバランス法（Quartz 
Crystal Microbalance: QCM）を用いた測定により，吸着現象の定量的評価の実現を目指した． 
 
３．研究の方法 
各研究項目で用いた方法を以下に述べる． 

(1) ナノすきまにおける粗視化 MD シミュレーション 
実摺動面のような表面粗さをもつ系を対象にした大規模な MD シミュレーションを可能とす

るために，計算コストの削減が必須である．そこで本研究では，汎用の全原子モデルの代わり
に，複数の原子を 1 つのビーズに置き換え，ビーズ同士をばねで結合した計算効率の高い粗視
化モデルを独自に構築した．固体摺動面に酸化鉄（Fe2O3），潤滑油にドデカン（C12H26），OFM
にステアリン酸（C18H36O2）とオレイン酸（C18H34O2）の 2 種類を用いた．粗視化モデルの構築
には，①原子からビーズへのマッピングスキーム，②ビーズ間の相互作用ポテンシャル，およ
び③粗視化で省略された自由度によるエネルギー散逸を補正する摩擦係数，の決定が必要であ
る．①については，下記 3 つの条件を満たすように行った．a) 対象物質のバルク密度を再現で
きること，b) ビーズ間のすり抜けが生じないこと，c) ステアリン酸とオレイン酸の分子構造
の差異を表現できること．②と③については，全原子 MD シミュレーションから抽出した系の
静的・動的挙動を特徴づける物理量（結合長・結合角・二面角の分布関数，動径分布関数，密
度に対する圧力変化，および拡散係数）を粗視化 MD シミュレーションで再現するように決定
した．②と③の精度の確保には，高精度の全原子モデルの構築も必須である．本研究では，全
原子モデルにおける原子間相互作用の記述には，高精度な汎用力場 COMPASS (Condensed Phase 
Optimized Molecular Potentials for Atomistic Simulation Studies) II を適用した．ただし，鉄と酸素
間の結合長・結合角相互作用が含まれていないため，独自に構築・実装した． 
ビーズの運動の記述には，散逸粒子動力学（Dissipative Particle Dynamics: DPD）を適用した．

とくに，固液界面に平行な方向における液体ビーズの運動エネルギー散逸を記述可能にするた
め，ビーズ中心間ベクトルに平行な方向のみでなく，垂直な方向にも散逸力と揺動力を与える
標準 DPD を拡張した Transverse DPD を用いた．モジュール化した Transverse DPD プログラム
を開発し，並列計算とメモリの有効利用に優れたオープンソースの MD シミュレータ LAMMPS 
(Large-scale Atomic/Molecular Massively Parallel Simulator) に組み込んだ．そして，粗視化 MD シ



ミュレーションを実施し，ナノすきまにおける吸着膜の形成・せん断剥離・修復の分子論的解
明を試みた． 
(2) マイクロスケールの流体シミュレーションおよびマルチスケールシミュレーション 
これまでに実施してきたピンオンディスク摩擦試験の結果と比較できるように，液体がピン

とディスクのマイクロスケール接触領域を流れるシミュレーションを行った．方法としては，
まず液体を粒子の集合体として離散化する粒子法の一種である Moving Particle Semi-implicit 
(MPS) 法を用いた．この方法は，メッシュフリーで，自由表面の表現に優れ，接触領域に流入
する前方で液体の堆積など複雑な分布を解析できるなどの利点をもつ．本研究では，圧力擾乱
を抑制するために Corrected Moving Particle Semi-implicit with High Source-term (CMPS-HS) 法を，
また実験で用いた液体の物性を再現するために粒子間ポテンシャル力による表面張力モデルを
導入した．しかし，粒子法では，粒子のサイズをナノすきまより小さく設定することが必要な
ため，マイクロスケールの接触面にわたる広領域の三次元計算には，多大なコストが見込まれ
た．そこで，計算コストを削減するために，レイノルズ方程式と固体弾性変形を連立した弾性
流体潤滑理論（Elasto-hydrodynamic Lubrication: EHL）の方程式を数値解析で解く方法を用いた．
ただし，流入端前方の膜厚が不明のため，境界条件の設定が難しいという問題があった．そこ
で，MPS の計算結果を基に流入端への液体供給量を設定するモデルを構築するとともに，流入
端から流出端までの全計算領域にElrodキャビテーションアルゴリズムを適用することにより，
境界条件の設定を可能とした． 
ナノスケールのすきまとマイクロスケールの接触面を有する潤滑現象では，マイクロスケー

ルにわたる液体の流れによる動圧力効果に加えて，ナノすきまへの液体閉じ込めによる表面力
の効果が出現し，両者の混在が特徴と考えた．この特徴を反映するように，ナノすきまにおけ
る粗視化 MD シミュレーションから固体二面間に発生する表面力を求め，その力法則を表す解
析式を導出した上で，接続関数を通して，動圧力を記述する EHL 理論に組み込むマルチスケー
ル計算スキームを提案して，プログラムを開発した． 
(3) QCM を用いた測定 
実験では，主として，QCM を用いた吸着膜上の液体の界面スリップ計測法の確立および摺

動が伴わない静的条件における吸着膜形成の測定に取り組んだ．前者は，EHL 理論に基づくマ
イクロスケールの流体シミュレーションにおいて，添加剤分子吸着膜とその上の流動層との境
界条件の設定に有用であり，後者は，粗視化 MD シミュレーションにおける添加剤分子の初期
配置の設定に有用である．QCM は，水晶板を薄膜電極で挟み交流電圧を加えることにより共
振させて，電極上に試料を導入する前後の共振周
波数変化や半値幅変化を測定する．電極上に吸着
した弾性膜と液体の界面については，適切な振動
モデルを用いれば，測定値から吸着膜の質量およ
び界面スリップ長を求めることが可能である．し
かし，研究開始当初は，共振周波数 9 MHz に対し
て 100～1000 Hz 程度のふらつきが生じ，高精度な
測定が困難であった．そこで，水晶板を格納する
セルを新規に設計・試作するとともに，温湿度や
液体試料の導入方法など，実験環境・方法につい
て，測定安定性への影響を綿密に調査し改良を重
ねた．その結果，共振周波数のふらつきを 2 Hz
以内に抑えることに成功し，スリップ長と吸着膜
の密度に換算するとそれぞれ 0.2 nm と 11 ng/cm2 
の測定精度を達成した． 
 
４．研究成果 
各研究項目の主な研究成果を以下に述べる． 

(1) ナノすきまにおける粗視化 MD シミュレーシ
ョン 
項目 3 の(1)で述べた方法により，潤滑油と OFM

分子について，炭素原子 3 つと結合している原子
を 1 つのビーズにマッピングし，前者をビーズ 4
個，後者をビーズ 6 個で粗視化した．カルボキシ
基を含むビーズのみが極性ビーズで，その他は無
極性ビーズである．酸化鉄摺動面については，固
体ビーズを格子定数 a = b = 5.714 Å および c = 
5.814 Å の単純正方格子状に配置することで粗視
化した．また，ビーズ間の相互作用ポテンシャル
と摩擦係数を決定し，粗視化 MD シミュレーショ
ンが全原子 MD シミュレーションから抽出した系
の静的・動的挙動を特徴づける物理量を精度よく
再現していることを確認した．これにより，全原

  
図 1 粗視化シミュレーションの実施
例のスナップショット．固体表面と潤
滑油を構成するビーズは，それぞれ青
と水色の球で，添加剤を構成する極性
と無極性ビーズは，それぞれ赤と灰色
の球で表す． 

 
図 2 表面粗さの凸部（図 1 中の破線の
四角枠で囲まれた領域）における吸着
した添加剤分子の数密度分布． 
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子 MD シミュレーションに比べて，計算精度が同
程度で，かつ計算時間を 1/50 とした粗視化 MD シ
ミュレーションを実現した． 
潤滑油中に添加剤分子を含んだ摺動系について，

実施した粗視化 MD シミュレーションのモデル例
を図 1 に示す．簡単のために，摺動面の粗さを一
次元正弦波で表現し，振幅を 1.7 nm，周期を 12.0
または 24.0 nm とした．ステアリン酸単分子膜を
被覆した摺動面間にドデカン分子を満たし，0.5 
GPa の垂直圧力を加えながら上側摺動面を x 方向
に 10 m/s の速度で 12 ns 駆動して，その後 100 ns
静置した．表面粗さの周期にかかわらず，摺動面
の凹部では吸着膜が維持されていたのに対して，
凸部ではせん断により吸着膜が剥離し，また 100 
nsの静置で剥離したステアリン酸分子の一部が再
吸着した（図 2）．一方，平滑な摺動面では，せん
断による吸着膜の剥離は見られなかった．すわな
ち，実摺動面に存在している表面粗さが添加剤の
動的挙動に大きな影響を与えることを明らかにし
た．剥離現象を詳細に解析した結果，粗さの凸部
の両端にある吸着分子が剥離する確率が高く，一
部の吸着分子の剥離に伴い残りの吸着分子がせん
断方向に横滑りすることを見出した．これより，
凸部の両端では吸着分子の位置が上下にずれて，
炭素鎖同士の横方向の相互作用が弱まることが剥
離のきっかけで，OFM 分子の吸着強度の不足によ
って剥離が一層進むことを明らかにした． 
(2) マイクロスケールの流体シミュレーションお
よびマルチスケールシミュレーション 

EHL 理論に基づいたマイクロスケールの流体
シミュレーションとナノすきまにおける粗視化
MD シミュレーションを接続したマルチスケール
シミュレーションの結果の一例を図 3 に示す．こ
れは，厚さ 5.3 nm のフッ素系無極性潤滑膜を塗布
したディスクおよび直径 15.0 mm の摺動ピンを用
い，垂直荷重を 1.0 mN に固定し，せん断速度を 1
～100 mm/s に変化させた場合である．図中の赤線
で示すマルチスケールシミュレーションの結果は，表面力に起因する成分（緑色の×印）と動
圧力に起因する成分（青色の□印）の合計値である．広いせん断速度範囲にわたって，シミュ
レーション結果は黒色の点で示す摩擦力の実験結果とよく一致している．また，せん断速度 10 
mm/s 以下では，表面力に起因する成分が摩擦力への寄与が支配的で，10 mm/s 以上では，動圧
力に起因する成分の寄与が無視できないほど増大し，80 mm/s 以上では，動圧力に起因する成
分の寄与が表面力に起因する成分の寄与を上回った．これらの結果により，ナノスケールのす
きまとマイクロスケールの接触面を有する潤滑現象を対象としたマルチスケール計算スキーム
の確立に成功したといえる．また，添加剤含有潤滑現象の本質の理解には，添加剤分子吸着膜
の減耗・修復特性がナノスケールの表面力法則に与える影響を解明することが最も重要と突き
止めた． 
(3) QCM を用いた測定 
本研究では，前述の粗視化 MD シミュレーションで得た知見を基に，ラジカルを含む環状構

造末端をもつ高性能な OFM 分子 C12TEMPO を新規に設計・合成した．一例として，摺動が伴
わない静的条件において，銅表面への C12TEMPO 吸着膜の形成を QCM で測定した結果を図 4
に示す．比較のため，市販のステアリン酸も測定した．これらの OFM 分子をアルキルジフェ
ニルエーテル潤滑油 LB-15 に 0.01 mol/L で添加して使用し，測定時の温度を 30 °Cに設定した．
横軸の時間は，添加剤を含まない潤滑油から添加剤を含む潤滑油に切り替えた時刻を時間のゼ
ロとした．縦軸は，添加剤を含まない潤滑油から添加剤を含む潤滑油に切り替えた後の共振周
波数の変化値を示す．共振周波数が変化しなくなる時間から，C12TEMPO の吸着がステアリン
酸より 1 時間速いことが分かる．また，定常状態における共振周波数の変化量から吸着量を計
算した結果，C12TEMPO とステアリン酸はそれぞれ 0.87 と 0.13 µg/cm2であった．このように，
新規に設計・合成した添加剤分子は，金属表面への吸着特性が優れていることを明らかにした． 

 
図 3 ナノ厚さ液体膜を塗布したディ
スクとピンとの摩擦力に関するマル
チスケールシミュレーション結果と
実験結果の比較． 

 
図 4 新規に設計・合成した添加剤分子
C12TEMPO と市販のステアリン酸の吸
着を QCM で測定した結果． 
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