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研究成果の概要（和文）：潤滑油-固体界面における分子運動を計測する手法の開発を本研究の目標とした。潤
滑油液体の分子運動がランダム化して仕事を熱に転換する現象が摩擦であり、転換比率をあらわす巨視的物理量
が動摩擦係数である。潤滑油に微量の添加剤を加えると動摩擦係数が桁違いに低下するのはなぜか？　分子論的
な視点からこの問いに答えるために、生体膜の流動性計測に活用されてきた単一蛍光分子追跡法を潤滑油の分子
運動計測に転用することをめざした。潤滑油とガラス板の界面に捕捉された個々の蛍光分子を光学顕微鏡を使っ
て毎秒30画面の動画像として記録し「位置を変えない分子」と「位置を変える分子」を識別したことによって目
標を達成した。

研究成果の概要（英文）：The present study was conducted to develop a new method for measuring 
translational motion of liquid lubricant molecules facing a solid. Single fluorescent molecule 
tracking, which has been used for visualizing molecular motions in lipid bilayers, was successfully 
applied to lubricants composed of a hydrocarbon liquid and a carboxylic acid modifier. Individual 
fluorescent molecules dissolved in the lubricant were recognized in a motion picture of 30 frames 
per second. Some fluorescent molecules were mobile over a glass plate while the others were not.

研究分野： 界面分子科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
固体と液体が接する界面で発生する滑り（液体潤滑）は古代から人間生活と深く関わってきた。潤滑油を用いた
摩擦低減はエネルギー消費型の現代社会を支える基盤技術である。長年にわたる潤滑油開発のなかで、潤滑油に
少量の添加剤を加えると「滑りやすく」なる現象が発見されて広く利用されている。しかし、添加剤が摩擦係数
を引き下げるメカニズムは依然として曖昧なまま残されている。潤滑油-固体界面における添加剤の役割を解明
する手段として、本研究で開発した分子運動計測法を活用することが期待される。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１． 究開始 初研 当 の背景 

現在世界中で使われている潤滑油は、無極性で蒸気圧の低い炭化
水素液体（ポリオレフィンなど）に微量（0.1～1%）の極性化合物（長
鎖脂肪酸・アミンなど）を溶解した溶液である。炭化水素液体（機械
工学では基油とよぶ）に極性化合物（同じく添加剤）を加えると動摩
擦係数が一桁低下する経験則が知られており、この経験則にもとづ
いて実用潤滑油が製造されているが、摩擦低減の分子論的メカニズ
ムはいまも明らかでない。 

潤滑油の分子運動がランダム化して仕事を熱に転換する現象が
摩擦であり、転換比率をあらわす巨視的物理量が動摩擦係数である。
微量の添加剤を加えても潤滑油の粘度は変化しない。にもかかわら
ず動摩擦係数が桁違いに低下するのはどうしてだろうか？ 機械工
学が提起した問いに、分子科学の視点から答えたい。この謎を解く
ためには、潤滑油と固体が接する界面の分子運動計測がどうしても
必要である。 
 
２． 究研 の目的 

潤滑油-固体界面における分子運動を計測する手法の開発が本研
究の目的である。固体と液体が接触したとき、固体内に侵入できな
い液体分子が層状に粗密分布をつくる現象が界面液体の構造化であ
る（図 1）。大西洋（研究代表者）・平山朋子・天野健一（ともに研究
分担者）は、周波数変調方式の原子間力顕微鏡（FM-AFM）と中性
子反射率を使って粗密分布を計測し（図 2）、測定結果を統計力学を
用いて解釈する研究を進めてきた。これらの研究によって、潤滑油界面の液体粗密分布は明らか
になりつつあるが、摩擦現象に直結する「潤滑油分子の運動性」を計測する手法の開発が待たれ
ている。脂質二重膜（生体膜）を構成する脂質分子の並進運動を解析するために活用されてきた
単一蛍光分子追跡法を潤滑油界面の運動性評価に転用するために、当該手法のエキスパートで
ある手老龍吾を研究分担者に加えたチーム研究を組織した。 
 
３． 究研 の方法 
3-1. 測定の原理．単一蛍光分子追跡法（single fluorescent 
molecule tracking）は脂質二重膜を構成する脂質分子の並進運
動解析に活用されてきた。脂質二重膜の単一蛍光分子追跡（図
3）では、水溶性蛍光分子を二重膜に取り込ませて、その膜内
拡散を光学顕微鏡で追跡する。光学顕微鏡では結像する像の
大きさを使用する光の波長（500 nm 程度）より小さくするこ
とはできないが、蛍光分子の数密度を十分低くすることによ
って、個々の蛍光分子がつくる点像が重ならない状態を実現
できる。この状態で顕微鏡画像を動画像として記録すれば、ひ
とつひとつの蛍光分子が二重膜内を拡散する並進運動を追跡
して膜内方向の分子運動を定量的に評価できる。二重膜の組
成や構造が不均一であれば場所ごとに異なる運動を計測する
ことも可能である。 

拡散係数の絶対値は拡散する分子の質量と形に依存するの
で、二重膜を構成する脂質分子と膜内に取り込まれた蛍光分
子では異なる。蛍光分子は膜内をブラウン運動によって拡散
していくので、脂質膜の化学組成や温度を変えたことによる
蛍光分子運動の変化は、脂質分子膜そのものの運動性変化を
反映したものになる。 

本研究では潤滑油-固体界面に出現する添加剤層（図 4）に
蛍光分子を取り込ませて添加剤層内の分子運動を動画像計測
する。脂質二重膜と同様の計測ができるならば、添加剤分子の
運動性を評価できるはずである。 
3-2. 測定装置．単全反射照明が可能な蛍光顕微鏡（図 5）を用
いることで、蛍光検出位置を界面垂直方向に厚さ 200 nm まで
絞り込むことができる。これによってバルク潤滑油に溶解し
た蛍光分子が発する蛍光の寄与を抑え、添加剤層に取り込ま
れた蛍光分子を画像計測した。本顕微鏡はマイカ基板上に構
築した脂質二重膜内の分子運動を動画像記録するために手老
が設計製作した装置である。ヘキサデカン（n-C16H34）基油の
み、およびこれにパルミチン酸（C15H31COOH, 濃度 0.1 
mass%）を添加したモデル潤滑油に蛍光分子を加えて測定に
用いた。ピラニア溶液（過酸化水素と硫酸の混合溶液）に浸漬



して表面の汚れを除去し、親水化したガラス基板を用いて溶液セ
ルを製作し、モデル潤滑油とガラス基板の界面に波長 532 nm の
励起光を照射して、界面に捕捉された蛍光分子が発する蛍光像を
毎秒 30 画面の撮像速度で記録した。 
3-3. 光分子蛍 の選択．脂質二重膜の蛍光分子追跡は生理食塩水
中でおこなわれてきた。潤滑油–固体界面の計測を実現するため
には、潤滑油に蛍光分子を溶解し、界面に析出する添加剤層に蛍
光分子を取り込ませなければならない。初回の測定では脂質二重
膜測定に常用する親水性蛍光分子を潤滑油に加えたところ、ガラ
ス表面に蛍光分子が析出固化してまったために、単一分子が発す
る蛍光を捉えることができなかった。二重膜測定に常用する蛍光
分子よりも親油性が高く、しかも 532 nm 光励起で強い蛍光を発
する化合物が必要である。この条件を満たす化合物として boron-
dipyrromethene 系の蛍光分子（略称 BODIPY）が有望であった。
商業的に入手できる BODIPY 系の化合物 5 種類を用いて測定を
進めた。一例として BODIPY 581/591 の分子構造を図 6 に示す。 
 
４． 究成果研  

5 種類の蛍光分子（BODIPY 581/591・R6G・530/550・
558/568・TMR-X）を用いて測定をおこなった。これらのうち
BODIPY TMR-X は潤滑油中で著しく大きさの異なる二種類の形
態（単一分子と凝集体）を与えるために本測定に適さないことが
わかった。残る 4 種類の蛍光分子（BODIPY 581/591・R6G・
530/550・558/568）を用いた測定では、ほぼ均一な大きさの光点
が現れたので、界面に捕捉された単一蛍光分子を画像化した判断
した。BODIPY 581/591 を用いて測定した動画像から切り出した
連続画像 3 枚を図 6 に示す。動画像の目視観察から、界面に捕捉
された単一蛍光分子のなかに、連続画像のなかで位置を変えない
分子と、界面に捕捉されたまま面内方向に運動する分子が存在することがわかった。測定条件
（蛍光分子の種類・濃度・測定温度など）を最適化することで面内運動の定量的評価を今後実現
していきたい。 

潤滑油–ガラス界面に励起光を照射し続けると、蛍光分子は一定の確率で焼尽破壊されてゆく。
このため一画面内に存在する蛍光分子の数は照射時間とともに減少するが、10 秒程度の時間が
経過すると一定数となり 0 までは減少しなかった。この事実は、界面に捕捉された蛍光分子が、
液中からの捕捉と液中への脱離を繰り返す、すなわち液中と界面捕捉状態のあいだで平衡にあ
ることを示す。励起光照射下では、液中からの捕捉・励起光による焼尽・液中への脱離の速度が
釣りあった定常状態となっている。 

定常状態に達した時点での BODIPY 581/591 の数密度を、純ヘキサデカン中とパルミチン
酸添加ヘキサデカン中で比較すると、パルミチン酸添加によって数密度は減少した。パルミチン
酸と BODIPY 581/591 がガラス表面への吸着において競争関係にあり、パルミチン酸添加剤層
の形成によって BODIPY 581/591 の吸着が妨げられたと解釈できる。 

これらの研究成果をトライボロジー会議 2019 と 2020 年日本真空表面科学学術講演会で発表
し、そこでの議論を含めた原著論文を現在作成中である。2021 年度内に国際学術誌に上梓して、
機械工学や石油化学に関係する企業研究者もダウンロードできるようにオープンアクセス化す
る予定である。 
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