
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 

 

平成 25 年 5 月 31 日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 

研究成果の概要（和文）：軽荷重の混合潤滑領域における潤滑剤のトライボロジー特性をラボ摩

擦試で評価・解析した．この領域では従来の摩擦モデルでは説明できない「潤滑剤の分子構造

と機能の相関」が見られた．この現象はスチールの他にアルミニウム合金と耐摩耗コーティン

グ材でも観察され，各材料に対し特有の分子構造が効果的であった．潤滑剤の分子構造と摩擦

面の分析から接触領域で一時的に生じる潤滑剤の柔軟構造体がトライボロジー特性の向上に貢

献すると考察した． 

 
研究成果の概要（英文）：The tribological properties of lubricants under light-load mixed 

lubrication regime were evaluated by laboratory tribo-testers. A unique “structure – 

activity relation” was observed, not only for steel but also for aluminum alloy and for 

anti-wear coatings under these conditions. The effective friction modifiers for each material 

were also found to depend on the material. The lubrication mechanism based on time 

dependent flexible boundary film was discussed from the chemical properties of lubricants 

and analysis of the rubbed surface. 
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１．研究開始当初の背景 

 境界潤滑下では添加剤が摩擦面を改質し
て摩擦や摩耗を緩和する．穏和な混合潤滑領
域では吸着型の添加剤が，厳しい条件では反
応型の添加剤が有効である [H.A.Spikes: 

Lubrication Science, 9(3), 221-253 (1997).]．と
ころが摩擦条件が厳しくなると反応型の添

加剤は腐食摩耗を促進するので好ましくな
い．実用油ではこれを防ぐために清浄剤など
を加えることがある．その結果，潤滑剤組成
が複雑になるとともに環境負荷の高い物質
が使われることもある．従前の研究では合成
潤滑油に適する摩擦調整剤と耐摩耗剤の分
子設計とその評価・解析を行った[I.Minami: 
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Lubrication Science, 19(2), 127-149 (2007).]．そ
の過程で，特定の炭化水素油と摩擦調整剤の
組み合わせで摩擦を顕著に下げることを見
いだした．両者の分子構造を比較して，炭化
水素基同士のチェーンマッチング[H.Okabe: 

ASLE Transactions, 24(4), 467-473 (1981).]の効
果であると推定したが，この現象が繰り返し
性よく観察される条件は限定的だった．これ
は炭化水素分子間に働く相互作用がファ
ン・デル・ワールス力という弱い力なのでせ
ん断に耐えられないと考察した．そこで分子
設計を利用してより効果的な構造体を形成
する前駆体モデルを評価/解析することとし
た． 

 

２．研究の目的 

 本研究は，混合潤滑から境界潤滑に至る広
い領域で摩擦と摩耗を低減する保護膜を摩
擦面上に形成する前駆体を分子設計し，その
評価と解析を行うものである．そのキーポイ
ントは分子間相互作用で摩擦面近傍の百～
数百ナノメートルに摩擦面－バインダー分
子－基油からなるフレキシブルな構造体を
形成させて摩擦を緩和することである．分子
間相互作用が可逆であることから，この構造
体がせん断によって部分的に破壊しても自
己修復可能であることも本設計の重要ポイ
ントである．分子間相互作用で保護膜を形成
しやすい前駆体分子の分子構造と適切な分
子相互作用の強度を与える構造の分子を合
成して評価・解析を行った． 

 

３．研究の方法 

(1) 評価方法：四球式試験(ASTM D 4172)，
ピン－Vブロック試験(ASTM D 3233)改良型
試験[I.Minami: Tribology Online, 2 (1), 40-43, 

2007]，SRV 式試験(ASTM D 6425)によりトラ
イボロジー特性を評価した．操作条件を表
1-3 に示した． 
(2) 試料：潤滑油基油は工業製品として市販
品を，摩擦調整剤は試薬として市販品および
既知の方法で合成した．それらの構造式と略
号を図 1 に示す．摩擦試験片の材料は市販品
である． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 添加剤の構造式と略号 
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Applied load, N 3.9E+02

(Hertz contact stress, GPa) 3.4

(Hertz deformation indentation, mm) 0.30

Rotation, rpm 1.2E+03

Sliding velocity, m・s
-1

0.46

Oil temperature, centigrade 75

Test duration, minute 5 - 360

Material SUJ2 (JIS) 

Diameter, mm 12.7

Hardness, HRc 62

Surface roughness Ra, micro meters 0.040
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表1　摩擦試験条件  (ASTM D 4172)
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Applied load, N 1.0 × 10
2

Maximum contaxt stress, GPa 1.8 × 10
-1

Hertzian contact width, mm 2.0 × 10
-2

Rotation of cylinder, rpm 145

Sliding velocity, m s
-1

4.8 × 10
-2

Oil temperature, ℃ 20-25

Oil supply, mg s
-1

0.5

Test duration, min 120

Material SUJ2 (JIS) 

size, mm 6.35Φ  × 32 L

Material aluminum alloy

size, mm 5.0 × 5.0 × 12.7

Applied load, N 48

Maximum contaxt stress, GPa 1.0 × 10
-1

Hertzian contact width, mm 22

Frequency, Hz 50

Stroke, mm 1.0

Oil temperature, ℃ 50

Oil supply, mm
2

0.5

Test duration, min 120

Material AISI52100 (steel)

size, mm f15 × 22

Material (see Table 1) DLC-coated steel

size, mm f24 × 7.9

表2　摩擦試験条件  (ASTM D 3233改良型)
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表3　摩擦試験条件  (ASTM D6425)
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４．研究成果 
(1) 有機スルフィドによる過剰摩耗を防止
するトリグリセリド構造の解明 
 基油に様々な性能向上添加剤を加えて総
合的な機能を発現するように潤滑剤は調製
される．従来の鉱油(炭化水素)に対して有効
である添加剤 DBDS がエステル油，特に環境
負荷の低い植物油(トリグリセリド)に対し
て逆効果(摩耗促進)を示すことを見いだし
た(図 2-3)．そこで DBDSの作用に及ぼすトリ
グリセリドの化学構造を解明した．酸化防止
剤の添加は摩耗促進を緩和したので基油の
自動酸化で生じた炭素ラジカルあるいは過
酸化物が DBDS を分解すると仮定し，ヨウ素
価(IV)の異なる植物油を比較した．IVが同程
度で熱分析による酸化安定性もほぼ等しい
トリグリセリドに対して DBDS の効果が異な
る事例を見いだした(図 4)．機器分析の結果
摩耗を顕著に促進しない基油には E 体(トラ
ンス体)不飽和脂肪酸の含有量が高いことが
わかった．これは天然の植物油には含まれな
い成分なので精製過程で何らかの異性化反
応が起こった結果であると考察した．天然の
植物油の成分である TG-Zに 5-10%の TG -Eを
添加すると DBDSによる摩耗促進が緩和した．
また，飽和脂肪酸トリグリセリド(TS)も同じ
ような傾向を示した(図 5)．熱分析では TG-Z 
と TG-E に顕著な差が見られなかったことか
ら(図 6-7)，DBDSによる摩耗促進の程度は基
油の化学構造の影響を受けるが構造由来の
酸化安定性とは単純には関連しないことが
わかった．TG-Eの効果を解明するために表面
分析を行ったが摩擦面上に生じた境界膜は
現行の分析機器では検出あるいは同定が不
可能だった． TG-E はその炭化水素基同士が
相互作用(主にファンデルワールス力)しや
すい立体配座をとることが分子モデリング
から推察した．すなわち分子間の弱い相互作
用に基づく構造体が摩擦面を覆って DBDS が
金属面と相互作用するのを防いで摩耗促進
を緩和する機構を推察した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 無添加トリグリセリドの摩耗経時変化
(ASTM D 4172) 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 DBDS添加トリグリセリドの摩耗経時変
化 (ASTM D 4172) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4  DBDS の効果に及ぼす基油構造の影響 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 DBDS による摩耗促進に対する TG-E と
TG-Z の比較  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6 TG-Z の熱分析（TG/DTA）  
 
 
 
 

-0.5 

-0.4 

-0.3 

-0.2 

-0.1 

0.0 

0.1 

0.2 

0.3 

0.4 

0.5 

0 50 100 150 200 250 300 350 400 

W
e

a
r
 i
n

d
e

x
, 
-

Test duration, minutes

m-Rapeseed  (IV = 95)

Rapeseed  (IV = 114)

Sunflower  (IV = 87)

0.0 

0.2 

0.4 

0.6 

0.8 

1.0 

1.2 

0 50 100 150 200 250 300 350 400 

W
e

a
r
 s

c
a

r
 d

i
a

m
e

t
e

r
, 
m

m

Test duration, minutes

m-Rapeseed  (IV = 95)

Rapeseed  (IV = 114)

Sunflower  (IV = 87)

0.0 

0.2 

0.4 

0.6 

0.8 

1.0 

1.2 

0 50 100 150 200 250 300 350 400 

W
e

a
r
 s

c
a

r
 d

i
a

m
e

t
e

r
, 
m

m

Test duration, minutes

m-Rapeseed  (IV = 95)

Rapeseed  (IV = 114)

Sunflower  (IV = 87)

-0.5 

-0.4 

-0.3 

-0.2 

-0.1 

0.0 

0.1 

0.2 

0.3 

0.4 

0.5 

0 50 100 150 200 250 300 350 400 

W
e

a
r
 i
n

d
e

x
, 
-

Test duration, minutes

TG-Z(95) + TG-E(5)

TG-Z(95) + TS(5)

TG-Z(100)

-100

-80

-60

-40

-20

0

20

40

60

80

100

-100

-80

-60

-40

-20

0

20

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500

H
e

at
 F

lo
w

（
μ
V
）

W
e

ig
h

t（
%

）

Temperature（℃）

TG(%)

DTA(μV)

-2.45%
138.8℃

-58.56%

366.1℃

-85.33%

460.1℃



 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 TG-E の熱分析（TG/DTA） 
 
(2) アルミニウム合金に対する摩擦調整剤
の効果 
 アルミニウム－ケイ素合金は軽量材料と
して機械摺動部への適応が期待されている．
しかし従来のスチール材と比べて潤滑剤の
選定が難しいとされ，この点の問題解決が望
まれている．上記トリグリセリドの実験デー
タを詳細に解析したところ，植物油由来の物
質にアルミニウム－ケイ素合金の潤滑に効
果を示す可能性が示唆された．そこで数種類
のモデル物質を合成炭化水素油に添加して
摩擦試験を行った．結果，植物油成分が部分
的に分解して生じる GMOが，なじみ期間を短
縮して安定した低摩擦を示すこと，なじみ過
程と定常状態の全体を通して低摩耗率を示
すことを見いだした(図 8)．表面分析の結果，
摩擦によって表面近傍のケイ素濃度が増加
することがわかった(図 9)．ケイ素濃度の経
時変化(図 10)を見ると，摩擦が定常状態に達
する 20 分間で単調増加している．以上の分
析は表面近傍 1μm 程度を検知する．さらに
表面に敏感な XPSにより詳細に解析したとこ
ろ，最表面では柔らかい金属が露出して摩擦
を下げることが明らかとなった(図 11-13)．
ここで植物油由来の物質は潤滑層を形成す
る前駆体としてではなく，アルミニウム－ケ
イ素合金の表面を覆う硬い酸化物層(不動態
層)を穏やかに除去して柔らかい金属層を露
出する機構が推定された(図 14)．この結果は
本研究の計画時には想定していなかった意
外なメカニズムである． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8 GMO の効果(ASTM D 3233 改良型試験) 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 9 摩擦前後の表面の元素比（SEM-EDX） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 10 摩擦によるケイ素濃度の経時変化
（SEM-EDX） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 11 摩擦面再表面に存在するアルミニウ
ムの化学状態（XPS，Al2p） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 12 摩擦面再表面に存在するケイ素の化
学状態（XPS，Si2p） 
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図 13 摩擦面再表面に存在するスズの化学
状態（XPS，Sn3d） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 14 GMOによるアルミニウム合金のトライ
ボロジー特性向上メカニズム 
 
(3) 耐摩耗コーティング材に対する摩擦調
整剤の効果 
 前述のように GMOがアルミニウム合金のト
ライボロジー特性を向上することがわかっ
た．しかしアルミニウム合金はスチールと比
較して潤滑性に劣るので摺動材料には使い
にくいのが現状である．この問題を解決する
ために潤滑剤の改良を試みたが耐摩耗性を
向上することが難しかった．そこで耐摩耗コ
ーティングを施した材料に対して表面上に
柔軟構造体を形成して潤滑性が向上するこ
とを目指した．既存のコーティング数種類を
比較したところ，硬質炭素皮膜のひとつであ
る DLC (Diamond Like Carbon)と摩擦調整剤
のモデルである OAMを組み合わせると低摩擦
が観察された．特に sp3結合を主とするアモ
ルファス炭素コーティング（DLC-3と DLC-4）
に対して OAM は定常状態で低摩擦を示し(図
15)，摩擦初期のなじみ過程を円滑にする(図
16)と同時にコーティングの摩耗も減じる
(図 17)．OAM は摩擦面の炭素含有率を増加さ
せることが表面分析の結果から明らかとな
った(図 18)．OAMの化学構造と機能を考察す
ると，炭素骨格(アルケニル構造)は柔軟構造
の前駆体であり極性基(アミン)はコーティ
ングへのアンカーである．トライボ材料との
適合性には後者の性質がキーとなる．このよ
うに適切な構造の摩擦調整剤と耐摩耗コー

ティングの組み合わせにより優れたトライ
ボシステムの設計が可能となった． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 15 耐摩耗コーティングに対する潤滑剤
の効果(ASTM D 6425) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 16 DLC-4 対する OAM の効果：なじみ過程
の改善(ASTM D 6425) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 17 DLC-4 対する OAM の効果：摩擦･摩耗
の改善改善(ASTM D 6425) 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 18 摩擦面の元素分析(SEM-EDX) 
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(4) 得られた成果の現状技術に対する位置
づけとインパクトおよび今後の展望 
 摩擦面に柔軟構造を形成する分子が軽荷
重でのトライボロジー特性を向上すること
を検証した．スチール材と同様にアルミニウ
ム合金でも類似した低摩擦が観測されるが
メカニズムは異なる．このように耐摩耗性に
劣る材質では柔軟構造の形成だけでは不充
分なので耐摩耗コーティングと柔軟構造前
駆体の組み合わせを検討した．その結果
DLC-OAM の組合せによる優れたトライボロジ
ー特性を見いだした． 
 図 19に Stribeck線図と対応する潤滑剤モ
デルを示した．現状技術では幅広く機械類の
操作条件に対応するために複数の潤滑剤が
同時に添加されている．対して DLC-OAMの組
み合わせでは，耐摩耗性下地の最表面に柔軟
構造を形成するので，シンプルな組成で幅広
い領域をカバーできる．これは潤滑剤の環境
負荷低減に貢献する． 
 今後の展開として，学術面では柔軟構造の
解析が残されているが現状の分析技術では
分解能が不充分なので困難が予想される．工
業面ではベアリングなどの機械要素への適
応を想定して Luleå University of Technology

と共同研究を進めている． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 19 潤滑モードと潤滑剤の機能モデル 
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