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研究成果の概要（和文）：ソフトマテリアルでありながら低い摩擦係数と高い耐久性を有するイオン液体型濃厚
ポリマーブラシ表面を開発し、その低摩擦特性を明らかにした。濃厚ポリマーブラシの実用性を向上する方法と
して，摺動面でのその場ポリマーブラシ重合法を開発した。その場重合で形成したブラシ表面は，従来法による
表面と何ら変わらない低摩擦特性を示した。新しい低摩擦材料として，ダブルネットワークイオンゲルを開発し
た。このゲルはその強靭性と高温あるいは減圧下でも低摩擦特性を維持できる極めてタフな低摩擦材料と成るこ
とが明らかになり、いくつかの新規な低摩擦摺動システムが開発出来た。

研究成果の概要（英文）：We developed an ionic liquid type concentrated polymer brush (CPB) surface 
with very low coefficient of friction and high durability. Its low friction characteristics and the 
lubrication mechanism of ionic liquid were evaluated by a friction measurement and a resonance shear
 measurement. As a method to improve the practicality of CPB, in situ polymer brush polymerization 
on a surface was developed. The brush surface formed by in-situ polymerization showed low friction 
characteristics. And we developed a double network ion gel (DNGEL) as a new low friction material. 
The DNGEL is a very tough low friction material that can maintain its toughness, high temperature or
 low friction characteristics even under reduced pressure. In this study, we developed several new 
low friction materials.

研究分野： 高分子化学
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１． 研究開始当初の背景 
 
我々を含む複数の研究グループにより、

表面開始リビングラジカル重合(SILRP)の手
法を用い、分子鎖長の揃ったポリマーブラシ
が高密度に密植されたナノブラシ表面の構
築技術が確立された。そのグラフト密度は 0.1 
polymer chain / nm2以上で、一般的な準希薄ブ
ラシの 10 倍以上の値である。溶媒で膨潤さ
れた濃厚ポリマーブラシ表面同士の境界摩
擦（ブラシ面/ブラシ面摩擦）においては、準
希薄ブラシ表面間の場合に比べて動摩擦係
数が著しく低いことが知られている。これは
膨潤ブラシ層の濃厚系ゆえの大きな浸透圧
が荷重を支えることに加え、高度に延伸され
た分子鎖形態ゆえにブラシ鎖相互貫入が抑
制されたためと考察出来る（原子間力顕微鏡
によるナノトライボロジー測定結果）。 

さらに我々は、重合性官能基を有するイ
オン液体（イオン液体モノマー）に表面開始
リビングラジカル重合を適用して得られる
イオン液体型ポリマー濃厚ブラシ(以下ILナ
ノブラシ)を合成した。IL ナノブラシをイオ
ン液体に膨潤させたイオン液体型の濃厚ポ
リマーブラシシステムは、高い耐熱性と無揮
発性を有することから、極めて実用性の高い
低摩擦システムが構築できると予想できた。 
我々は、IL ナノブラシと未処理シリカボール
を用いた Ball on Disk 型摩擦試験機を用いた
マクロ測定でも低い摩擦係数を確認した。特
にブラシ面に対抗する摺動面を分子レベル
で平滑化することにより、（最大高さ粗さ
(Ry)=2.4 nm）μ＜10－3の極めて低い摩擦係数
が得られることを確認し、荷重 10N(最大 15N
まで確認：図２)、 同一場所での 1500 サイク
ルに及ぶ摩擦試験においてもその低摩擦係
数は保たれる極めて実用性の高い濃厚ブラ
シ摺動システムを開発した。 

 
２． 研究の目的 

 
本研究では、この IL ナノブラシ/イオン

液体複合表面に関して、(1)低摩擦発現メカニ
ズムの解明、(2) IL ナノブラシおよびイオン液
体の構造設計による低摩擦特性の更なる向
上、(3)さらに実用性の高い低摩擦表面の開発

を目標とした。 
 
３．研究の方法 
3-1. SFA を用いたイオン液体のナノ空間にお
ける力学特性（摩擦特性）解析 

SFA では表面に働く力の距離依存性を
10nN オーダーの分解能で直接測定できる。
二つの表面間の距離を nm レベルで連続的に
変えて制御、測定可能という特徴に加えて、
ずり力測定機構を組み込んだ装置が開発さ
れ、東北大学の栗原らは、nm 厚さの液体の
粘性、摩擦、潤滑を評価している。シリカ表
面間にイオン液体(DEME-TFSI)を挟んで測定
した。 
 
3-2. イオン液体型ポリマーブラシのその場
合成法の開発。 
 種々の形状を有する摺動面にその場でイ
オン液体型濃厚ブラシを付与する技術の開
発を行った。 
 
3-3. イオン液体ダブルネットワークゲル摺
動特性。 
イオン液体の不揮発性とゲルを用いた低

摩擦摺動特性を併せ持つロバスト性の高い
低摩擦ゲルの開発を行った。 
 
３． 研究成果 
4-1. シリカ表面間の脂肪族系イオン液体の
潤滑特性評価 

Ball on Plate 型摩擦試験装置を用いてシリ
カ表面間に挟まれた脂肪族四級アンモニウ
ム塩型イオン液体(DEME-TFSI, DEME-BF4)
の潤滑性能を評価した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図. 摩擦係数を測定するためのトライボ
テスター（上）と共振ずり測定装置の概念図 
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また同じイオン液体をシリカ表面間に挟
み，表面間距離 D を制御しながら共振ずり測
定を行い，得られた共振カーブのピーク周波
数と強度の変化から，ナノ空間に閉じ込めら
れたイオン液体の特性を評価した。摩擦試験
装置からは， 196 mN の荷重において
DEME-TFSI より DEME-BF4 のほうが小さい
動摩擦係数を示し(Fig. 3)，荷重を増加させて
もその序列を維持した。BF4 が潤滑剤として
優れていることが判明した。共振ずり装置を
用いた評価では，DEME-TFSI， -BF4 共に摩
擦面間隔 ca. 2 nm でイオン液体分子の構造形
成が観察され，その後負荷をかけ続けてもそ
の構造はシリカ表面から排斥されずに表面
間に存在した。物理モデル 3) に基づいた解析
から表面間距離 2 nm においては，DEME-BF4

の粘性率は-TFSI の 1/10 以下であることが明
らかとなった。摩擦測定と共振ずり測定の結
果から，荷重をかけ続けてもシリカ表面間か
ら排斥されずに残存しているイオン液体構
造物の低粘性率がDEME-BF4の低い摩擦係数
発現に寄与していることが示唆された。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図．ガラスボールとガラス面の間隙における
イオン液体の摩擦係数と摺動速度の関係 
 
・イオン液体型ポリマーブラシと平滑シート
を複合した摺動面の摩擦特性について。 

表面開始リビングラジカル重合により
形成される濃厚ポリマーブラシは均一かつ
高密度に配列したポリマー鎖の集合体であ
る。これまでにポリマーブラシ界面において
超低摩擦特性（摩擦係数<10-3）の発現が報告
されている 4) が，ブラシ-ブラシ間のみに限定
されていること，膨潤剤の揮発による低摩擦
特性の喪失が実用化における課題となって
いる。そこで本研究ではイオン液体を膨潤剤
とするイオンブラシ平面(ILPB)を形成し，対
向摺動面に平滑ガラスシートを利用した新
しい低摩擦摺動システムを開発した。 
荷重 4.9 N，滑り速度 1.0 mm/sec の条件下で
測定した平滑ガラス球/ILPB および平滑ガラ
ス球/Si 基板において，平滑ガラス球/Si 基板
界面では 0.5 N 程度の摩擦力が観測されたの
に対し，平滑ガラス球/ILPB 界面では動摩擦
力がほとんど観測されず，ブラシ-ブラシ間に
匹敵する低摩擦特性(k～10-4)が得られた。こ
の低摩擦特性が 14.7 N の高負荷条件でも維

持されることを確認し，荷重 9.8 N, 滑り速度
10 mm/sec の条件下で 1500 回の摺動後も低摩
擦特性を維持可能であることが判明した
ILPB と平滑ガラスシートを活用することで，
高荷重条件下でも安定な低摩擦摺動面を構
築可能であることを見いだした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図．摩擦係数と摩擦回数の関係 
 
4-2. イオン液体型ポリマーブラシのその場
合成 
低コストで生産可能な CPB 形成方法とし

て，液膜重合技術を基盤とする in-situ ブラシ
合成法を確立した。本研究で想定する CPB の
膜厚は数～数十ミクロンである。言い換えれ
ば，これを形成するのに必要な重合液量は，
膜厚に換算すると，多くとも 100 ミクロン程
度であり，不揮発性溶媒（イオン液体）と（必
要に応じて）増粘剤の利用により液膜（ゲル
膜）コーティング層内での重合で、ポリマー
ブラシを合成できると考えた。我々は，イオ
ン液体にモノマーを溶解した重合液をアル
ゴン雰囲気下で塗布・加熱するだけで，様々
な形状の表面（曲面，多孔質内壁など）へ種々
のブラシ形成を可能とする技術を開発した３）。
この方法で，従来のポリマーブラシと同じ品
質で膨潤膜厚が 1m 程度のイオン液体型ポ
リマーブラシを形成できることを確認した。
均一な大面積ブラシ表面を形成する汎用的
な技術と言え，ポリマーブラシ製造コストを
大幅に削減できると考えている。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図．イオン液体型ポリマーブラシのその場合
成法 
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4-3.イオン液体ダブルネットワークゲルの合
成とその低摩擦特性 
柔軟性と高反発・高弾性に由来する強靱さ

（レジリエンシー）を有し，低摩擦特性を示
すいくつかの高強度ゲルも，SRT 材料として
有望である。二種類の互いに異なる性質のポ
リマーネットワークを相互侵入網目構造で
組み合わせたダブルネットワークゲル（DN
ゲル）は，高い物理強度と低摩擦特性（k 
=10-1~10-2）を発現することが知られている４）。
しかし機械部品の一部として従来のゲルを
使用する場合，水の揮発による摩擦係数の変
動が大きく，安定した低摩擦特性を維持する
ことが難しかった。そこで，我々はイオン液
体型ポリマーをゲル骨格に組み込み，耐熱性
と不揮発性に優れるイオン液体を膨潤剤と
するダブルネットワークイオンゲル（DN イ
オンゲル）を開発した。このゲルは極めて高
い圧縮強度（30MPa）を有し，常温のみなら
ず 80℃においても極めて低い摩擦係数
（k=0.007）を安定して発現し，且つ真空条
件下でも同様の低摩擦特性を示した。併せて
金属やガラス表面へ共有結合でゲルを固定
する方法も開発できたので，ゲルの摺動部材
としての適用範囲が拡大し，その実用性を増
大できたと考えている。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図．イオン液体ポリマーからなる低摩擦ダブ
ルネットワークイオンゲルの組成 
 
４． まとめ 

ソフトマテリアルでありながら低い摩
擦係数と高い耐久性を有する濃厚ポリマー
ブラシ表面の実用性を向上する方法として，
摺動面でのその場ポリマーブラシ重合法を
開発した。その場重合で形成したブラシ表面
は，従来法による表面と何ら変わらない低摩
擦特性を示した。新しい低摩擦材料として，
ダブルネットワークイオンゲルを開発した。
このゲルはその強靭性と高温あるいは減圧
下でも低摩擦特性を維持できる極めてタフ
な低摩擦材料と成ることが明らかになった。
新しい SRT 材料，新規な低摩擦摺動システム
が開発出来た。 
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