
慶應義塾大学・理工学部（矢上）・准教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

３２６１２

若手研究(B)

2019～2017

界面活性剤分子の自己集合によるトムズ効果メカニズムの分子論的解明

Molecular Mechanism of Tom's Effect by Self-Assembly of Surfactant Molecules

８０５４８３６３研究者番号：

荒井　規允（Arai, Noriyoshi）

研究期間：

１７Ｋ１４６１０

年 月 日現在  ２   ６   ４

円     3,400,000

研究成果の概要（和文）：トムズ効果の分子論的なメカニズムを調べるため，分子シミュレーションをを用い
て，円管流れ下における界面活性剤水溶液の挙動を再現，解析を行った．管の内壁が親水的な性質の場合，界面
活性剤の濃度にかかわらずシアーシニングが観察され，一方，疎水的な性質の場合ニュートン流体のような振る
舞いとシアーシックニングが観察されることを示した．さらに管径を広げ，乱流領域および層流から乱流への遷
移領域における界面活性剤水溶液の振る舞いを再現した．棒状ミセルが管の中心付近に集まったようなせん断誘
起構造が観察され，その変化が抵抗低減に影響を与えていることが示唆された．

研究成果の概要（英文）：To investigate the molecular mechanism of the Toms effect, coarse-grained 
molecular simulations were performed to reproduce the behavior of surfactant aqueous solutions in a 
tube flow. When the hydrophilic wall of the tube, shear thinning is observed regardless of the 
concentration of the surfactants, whereas in the hydrophobic tube, Newtonian fluid-like behavior and
 shear thickening are observed. The tube diameter was extended to reproduce the behavior of the 
surfactant solution in the turbulent and laminar-to-turbulence transition regions. A shear-induced 
structure, in which rod-like micelles clustered near the center of the tube, was observed, 
suggesting that the change in the structure affected the drag reduction.

研究分野： 分子シミュレーション

キーワード： 界面活性剤　ミセル　自己集合　抵抗低減　分子シミュレーション
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
界面活性剤水溶液の粘度と自己集合構造の関係性を分子スケールで明らかにした．また円管内壁の化学的性質を
変えることで，界面活性剤が形成する集合構造が変化し，結果として粘度の制御が可能であることを示した．抵
抗低減効果は流れの状態（層流，乱流，遷移領域）に大きく依存したため，集合構造の振る舞いが関与している
可能性がある．また水溶液内で特殊な自己集合構造を形成する物質として，Janus粒子系についても粒子デザイ
ンやアスペクト比，濃度をパラメータとして，自己集合構造と粘性挙動の関係を調べた．その結果，様々な自己
集合構造が形成されたものの，粘度については集合体の平均会合数のみで見積もれることを明らかにした．

※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 
 “自己集合”は，材料科学分野で最も注目を集めている現象のひとつである．それは，我々の
身の回りの多くの機能性材料は，分子が自発的に集合しメゾスコピックな構造が形成されてい
ることにより実現されているからである．例えば洗剤は，界面活性剤がミセル構造を形成するこ
とを利用し，汚れを落とすという機能を実現している．しかし，界面活性剤の自己集合形態は複
雑で，分子の形状や熱力学的条件によって，水中で球状ミセルや紐状ミセル，ベシクル，分子膜
構造など多彩な自己集合体を形成し，得られる機能はその構造に強く依存する．従って自己集合
過程や自己集合構造を予測・制御することは，新規材料を実現するための強力な手段であり，産
業の研究・開発分野で強く興味を持たれている． 
 一方，流体輸送の分野では古くから，流体に界面活性剤や高分子を添加すると流れの抵抗が低
減することが良く知られている．これは，トムズ効果①と呼ばれ，今日では自動車エンジン内の
潤滑油や，原油の輸送，ビルの空調システムまで幅広い産業で用いられている．しかし，抵抗低
減のメカニズムは，例えば「界面活性剤が自己集合構造を形成し渦の形成を阻害する」，や「壁
の付近の自己集合構造が摩擦によって失われるエネルギーを軽減している」等，種々の議論があ
るものの現象発見から 60 年以上経つ今でもまだ完全には明らかになっていない．これは，非平
衡な現象と自己集合が複雑に絡まり合う現象であり，実験での再現性の問題や詳細な観察が困
難であったからと考える． 
 そこで本研究では，分子シミュレーションを用いてトムズ効果が発現する条件を再現し，トム
ズ効果の分子論的な発現メカニズムを解明する．トムズ効果の分子論的な起源を明らかにする
ことで，今日様々な場面でトムズ効果を得るために試行錯誤的に用いられている添加剤へ一定
の指標を提供することができることとなり，日本の基幹産業である自動車(潤滑油輸送)から電機
業界(空調輸送)まで，幅広い分野への省エネルギーが実現する．特に，トムズ効果を有効に得ら
れる分子の特徴を特定することは，実験に要する時間・労力・コスト等のリスクを大幅に削減す
ることが可能となり，実際の運用に大きく寄与することが期待できる． 
 
２．研究の目的 
(1) トムズ効果の分子論的な起源を明らかにする．具体的には，円管内で界面活性剤ミセルを形
成させる．その後，管内(ポアズイユ)流れを発生させ，粘度を測定する．分子シミュレーション
によって，一つ一つのミセルやその周りの環境を実際に観察することが可能であるため，どのよ
うなときにトムズ効果が得られるのか詳細に検討する． 
 
(2)トムズ効果を効率的に得られる分子の特徴を特定する．例えば，ミセルの形状がトムズ効果
の発現に強く影響しているという結果が得られた場合，そのような集合体を形成するための分
子の種類，さらに液晶やコロイド粒子等他のソフトマターも含め，最適な形状を持つ集合体を形
成する分子を提案する． 
 
３．研究の方法 
粗視化分子シミュレーション法のひとつである散逸粒子動力学（DPD）法を用いた．はじめに，

プログラム開発・拡張と計算モデルの作成を行った．界面活性剤および水モデルはこれまでの研
究で使用し，実験結果をよく再現するものをベースとして採用した．またポアズイユ流れを発生
させるため，計算セルの周期境界条件に仮想密度勾配法②を採用した．様々なパラメータ（シミ
ュレーションモデルや管壁の化学的な性質）において流量を変えたシミュレーションを行い，粘
度挙動および抵抗低減率を測定し，水溶液内の自己集合構造がそれらにどのような影響を及ぼ
すかを調べた． 
 
４．研究成果 
(1) 界面活性剤水溶液の自己集合と粘性挙動 
 管内に閉じ込められた界面活性剤は濃度や個体壁面の化学的な性質によって，様々な自己集
合構造を示す③,④. そこで本研究では，疎水/親水/中性の 3 種類のナノチューブ壁の種類と 10, 
30 %の濃度(c)の界面活性剤水溶液を用意し，管内流れを与えることで自己集合構造と粘度の関
係を調べた⑤． 
図 1 に縦軸に粘度，横軸に平均せん断速度をとったものを示す．まず c = 10 % (図 1(a))の粘度

挙動について見てみる．親水壁(青三角プロット)および中性壁(黄四角プロット)ナノチューブの
とき，低せん断速度域ではニュートン流体的な挙動が現れ，さらにせん断速度を上昇させていく
と粘度が低下する Shear-thinning 現象が観察された．このときの親水壁ナノチューブ内の界面活
性剤分子が形成する自己集合構造を図 2 に示す。まず平衡状態(図 2(a))では球状ミセルが形成さ
れる．低せん断速度域ではそれらのミセル同士の衝突が促され，より大きな球状もしくは比較的
短い棒状ミセルへ成長する(図 2(b))．Shear-thinning が起き始める高せん断速度域では，さらに長
い棒状ミセルへ成長し，流れの方向に配向していることがわかる(図 2(c))．中性壁ナノチューブ
内でも同様の自己集合挙動が観察されたことから，棒状ミセルの形成とともに Shear- thinning 現
象が起きるということが分かった．低せん断速度域で，親水壁ナノチューブの場合と比較して中
性壁ナノチューブのときの方がより高い粘度を示す．これは，中性壁ナノチューブのとき球状ミ
セルが内壁に付着しながら成長するため，壁面付近で流量損失が起きることに起因する．一方，
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図 1 粘度と平均せん断速度の関係 (a)10%, (b)30% 
 
壁(赤丸プロット)ナノチューブのときは，せん断速度の大
きさに依らず，ニュートン流体のような挙動が観察され
た．このときの自己集合構造を確認してみると，多くの界
面活性剤分子が内壁に付着し，管内に形成されるミセルの
数自体が少なくなっていた．またせん断速度を大きくして
もそれらの構造に大きな変化がなかったため，粘性挙動に
も変化が現れなかった． 
 次に c = 30 %の結果(図 1(b))を見てみる．どの壁面の種
類においても，濃度 10 %に比べ高い濃度を示した．親水
壁，中性壁ナノチューブの粘度挙動は低濃度のときと同じ
ような Shear-thinning が観察された．一方，疎水壁ナノチ
ューブは低濃度とは大きく異なり，高速度域で Shear-
thickening(粘度上昇)が観察された．これは弾性乱流によっ
て引き起こされている可能性がある．           図 2 代表的なスナップショット 
                           
さらに図 3 に界面活性剤を添加して

いない系と比較した抵抗低減率(λ)をレ
イノルズ数(Re)で整理した結果を示
す．層流領域，層流から乱流への遷移領
域，乱流領域それぞれで異なる挙動が
得られた．また管壁の化学的な性質に
はほとんど依存しないことがわかっ
た．流れの速さによって界面活性剤が
形成する自己集合構造は大きく変化す
るため，抵抗低減効果はそれに強く影
響を受けることを示した．現在，どのよ
うな集合構造が形成されたときに強く
発現するのかを詳細に探っている． 
                      図 3 界面活性剤添加による抵抗低減効果 

(2) コロイド懸濁液の自己集合と粘性挙動 
近年の合成技術の発達により複雑な形状や表面を有した異方性ナノ粒子の作製が可能となっ

た．中でも Janus ナノ粒子は 1 つの粒子の中に 2 つ以上の異なる物理的，または化学的な性質を
持った表面を有する特徴を持つ．Janus 粒子系では異なる粒子表面によって，複雑な自己集合構
造を形成する⑥,⑦．そこで本研究では，せん断流れ下における Janus 粒子水溶液の粘性挙動を
調べ，自己集合構造との関係性を明らかにした 8)．特に，疎水部分の割合(多/少)を変更した粒子
デザインと添加したナノ粒子の体積分率(φ)を検討パラメータとして調べた． 
平衡状態(ゼロせん断)において，Janus 粒子の自己集合構造を観察したところ，体積分率や Janus 

粒子のデザインに依存して，様々な構造が得られた．Janus 粒子の場合，疎水割合が少ないとき
は体積分率に依らず球状の集合体(クラスター)が現れた．一方，疎水割合が多いときは低体積分
率においては棒状のクラスターを形成し，体積分率が増加するにつれて紐状のクラスターへ成
長した．体積分率が最も高いときにのみ，ひも状のクラスターが複雑に絡み合ったネットワーク
構造が形成された． 
得られた平衡構造にせん断流れを与え，自己集合構造の変化およびそれに伴う水溶液の粘性

挙動を調べた．図 4 に横軸にペクレ数(Pe)，縦軸にそれぞれ疎水部分が(a)多いとき，(b)少ないと
きのデザインにおける相対せん断粘度(ηr)をとったものを示す．相対粘度 ηrを用いることで，粒 



            図 4 相対粘度とペクレ数の関係 (a) 疎水割合: 少，(b) 疎水割合: 多 
 

子体積分率の増加に伴う粘度の変化ではなく，自己集合による影響のみを抽出した．疎水割合が
少ない Janus 粒子の場合(図 4(a))，低せん断速度域かつ φ ≦ 0 .028 おいては，せん断誘起によ
るクラスター成長がみられた．Pe 数がおおよそ 30 を超えると，球状クラスターの破壊に伴い
Shear-thinning 現象が観察された．疎水割合が多いとき(図 4(b))も φ ≦ 0.057 においては，少な
い場合と同様の粘性挙動を示した．集合構造を観察すると，興味深いことにクラスターのサイズ
およびその形状は Pe  <  30 において変化しているにも関わらず，相対せん断粘度はほぼ一定
であった．ここでネットワークが形成されている条件(疎水割合: 多かつ φ= 0.114) にせん断流れ
を与えた場合，極めて小さいせん断速度でネットワーク構造からひも状クラスターへと変形し，
その後せん断速度が大きくなるにつれ球状クラスターを経て，最終的にクラスターは完全に破
壊された．これに伴い，二度の Shear-thinning 現象が観察された．一連のクラスターの平均会合
数(各クラスター内の会合数を平均したもの)を計算し，せん断速度依存性に着目すると，粘性挙
動とほとんど同様の傾向を示すことが分かった． 
従って，コロイド懸濁液の粘性挙動はクラスターの形状よりも，粒子同士が形成するクラスタ

ーの平均会合数(サイズ)が支配的であることを明らかにした． 
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