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研究成果の概要（和文）： 

ミクロとメソ、マクロを含むトライボロジー現象を量子論に基づいて解析することができる、
マルチレベルトライボロジーシミュレータを開発した。これは、超高速量子分子動力学法の開
発や、粒子間相互作用ポテンシャル精密決定のための自動化プログラムの開発などによって、
初めて可能となった。本シミュレータを実在系の自動車用エンジンオイル添加剤トライボケミ
カル反応に適用し、実験結果との比較によってその有効性を検証した。 

 
研究成果の概要（英文）： 

The multi-level tribology simulator was developed to analyze the tribology phenomenon 
containing microscopic, mesoscopic and macroscopic levels based on the quantum theory. 
This was realized for the first time by development of an ultra-accelerated quantum 
chemical molecular dynamics method, an automation program for precision determinations 
of interparticle interaction potentials, and so on. This simulator was applied to the 
tribochemical reaction of engine oil additives and validated by comparison with 
experimental results. 
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１．研究開始当初の背景 

トライボロジーに関する理論研究は、従来
連続体に基づく機械工学的アプローチが主
流であった。しかしながら、ナノ界面におけ
る摩擦・磨耗現象を対象としたナノトライボ
ロジーの発展とともに、原子・分子レベルで
の現象の理解が不可欠になっている。これに

対して、研究代表者や Landmann（Surf.Sci., 
210 (1989) L177）らが、トライボロジー研
究に分子動力学法を適用し、この分野におけ
る計算化学的研究が始まった。また近年では、
高機能・低環境負荷の潤滑添加剤・磨耗防止
剤の開発において急務となってきた現状を
背景にして、摩擦界面における反応を伴う現
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象、いわゆるトライボケミカル反応現象の解
明が重要となってきており、量子論に基づく
シミュレーションに大きな期待が寄せられ
るようになってきた。Moseyらにより、第一
原理分子動力学法を活用した極圧条件下に
おけるリン酸亜鉛の化学反応ダイナミクス
の解明というブレイクスルーが成し遂げら
れているが（Science, 307 (2005) 1612）、
第一原理分子動力学法は計算負荷が膨大な
ため、その適用はリン酸亜鉛単体の極圧下の
反応ダイナミクスに留まっており、摩擦のダ
イナミクスを取り扱うことはできていない。
そのため、実際の摩擦条件下におけるトライ
ボケミカル反応ダイナミクスを直接検討す
ることが可能な、より高速な量子論に基づく
計算化学手法の開発が急務となっている。 

 これに対して研究代表者は、分子動力学法
に第一原理量子化学計算に基づく高精度パ
ラメータを導入した高精度トライボロジー
シミュレータ TRIBOSIMの開発に成功し(平成
11 年度萌芽的研究)、さらには、第一原理分
子動力学法と比較して 5000 倍以上も高速な
Tight-Binding 量子分子動力学法を利用する
ことで、トライボケミカル反応ダイナミクス
の解明に成果を挙げてきた（平成 13-16年度
基盤研究(A)、Appl.Surf.Sci., 244 (2005) 
34）。また最近では、Tight-Binding量子分子
動力学法と古典分子動力学法をハイブリッ
ド化することで、大規模複雑界面でのトライ
ボケミカル反応ダイナミクスの解明に成功
するなど（平成 16-19 年度基盤研究(S)、J. 
Phys. Chem. B, 110 (2006) 17872）、トライ
ボケミカル反応の理論解明において先駆的
な成果を挙げてきた。 

また、計算手法の更なる高速化を目指して、
化学反応を高速に取り扱える機能を付与し
た反応表現付分子動力学法を開発し、さらに
遷移状態理論との組み合わせによって長時
間スケールの反応ダイナミクス解析手法を
確立し高分子重合反応に応用することに成
功した。さらに最近、従来の量子化学分子動
力学法よりも 1000 万倍も高速な超高速量子
化学分子動力学法の開発に成功した。この手
法は、量子計算の情報を分子動力学法のポテ
ンシャル関数に逐次反映させ、効率のよい化
学反応計算を実現する。このような新しいシ
ミュレーション手法を用いることによって、
計算で取り扱える化学反応スケールがミク
ロからメソ領域にまで拡張されつつある。そ
こで、これまでのトライボロジー分野におけ
る先駆的な研究経験をベースに、このような
新しく開発された独自の計算手法をトライ
ボロジー分野に適用することによって、量子
論からミクロ・メソ・マクロ領域を包括する
マルチレベルへのトライボケミカル反応シ
ミュレータの展開が可能となってきたと考
え、本研究を開始した。 

 

２．研究の目的 

高信頼性・低環境負荷の自動車・機械装置
の開発に向けて、高機能かつ無リン・無硫黄
の潤滑添加剤・磨耗防止剤の開発が急務であ
る。それら潤滑添加剤・磨耗防止剤の機能の
本質を解明するためには、ナノ摩擦界面にお
ける被膜形成過程など化学反応をともなう
現象解明が必須であり、トライボケミカル反
応を解明可能な手法の確立が強く求められ
ている。このような、化学反応を理論的に議
論できる「量子論に立脚したトライボロジー
研究」に対する産学界からの期待を背景に、
平成 16-19年度基盤研究（S）において、「化
学反応」と「機械的摩擦現象」の両方を取り
扱うトライボケミカル反応シミュレータ
Hybrid-Colors の開発に成功した。一方、こ
の間に計算化学の方法論も目覚しい進化を
遂げ、従来の Tight-Binding量子分子動力学
法より 1000 万倍も高速な、超高速量子分子
動力学法プログラムの開発に成功した。この
プログラムを触媒分野に応用して、従来のシ
ミュレーションの適用限界を飛躍的に高め
ることを立証している。この計算速度の格段
の進歩と、これまで得られた成果を組み合わ
せることで、トライボケミカル反応ダイナミ
クスの理論解析に飛躍的な発展が期待でき
ると考えた。そこで、超高速量子分子動力学
法の開発によって初めて可能となった、量子
論に基づいたミクロとメソ、マクロを含む、
世界初の「マルチレベルトライボロジーシミ
ュレータ」を開発することで、新しい研究領
域を切り開くことを目的とする。 

 

３．研究の方法 

本研究では、超高速化量子分子動力学法に
基づくマルチレベルトライボロジーシミュ
レータ（図１）を実現する、下記の開発を行
う。(1)超高速化量子分子動力学法トライボ
ロジーシミュレータの開発、(2)メソスケー
ルでのトライボロジー現象を解明可能な反
応表現付トライボロジーシミュレータの開
発、(3) 時間発展加速化理論の開発、(4) 粒
子間相互作用ポテンシャル精密決定の自動
化プログラムの開発、(5) 化学反応表現付連
続体力学シミュレータの開発、 (6) エンジ
ン添加剤のトライボケミカル反応機構解明
への適用による有効性検証。 
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図１ マルチレベルトライボロジーシミュ
レータの概略図 



 
４．研究成果 
(1) 超高速化量子分子動力学法トライボロ
ジーシミュレータの開発 
 本研究開始以前に開発した超高速化量子
分子動力学法は、電子状態計算部分が従来の
第一原理的手法よりも 5000 倍以上高速化さ
れており、分子動力学計算の 2000 ステップ
ごとに行う場合には 1000 万倍という飛躍的
な高速化が可能である。このような超高速計
算手法は他に全く例が無く、研究代表者ら独
自の手法である。しかしながら、当時はまだ
トライボロジー研究に必要な摩擦・せん断条
件下でのシミュレーションを行うことがで
きなかった。そこで研究代表者らが平成
16-19年度基盤研究(S)で開発した、摩擦・せ
ん断条件下を考慮したハイブリッド量子分
子動力学シミュレータに実装されている二
つの機能、①上方から系の一部を一定の圧力
で圧縮する機能、②摩擦・せん断方向に一定
の速度で系の一部をスライドさせる機能を
新たに実装し、トライボロジー分野に特化し
た超高速量子分子動力学法を実現した。 
(2) メソスケールでトライボロジー現象を
解明可能な反応表現付トライボロジーシミ
ュレータの開発 
 研究代表者らは、本研究開始以前に、トラ
イボロジー現象の解明を原子・分子レベルで
可能とする非平衡古典分子動力学トライボ
ロジーシミュレータ、電子の授受を伴う化学
結合の解離・形成を扱える Tight-Binding量
子分子動力学シミュレータ、およびこれらを
統合したハイブリッド量子分子動力学シミ
ュレータの開発と応用に成功している。しか
しながら、これらの方法論では化学反応を量
子論に基づいてあらわに取り扱うため、実際
にシミュレーション可能な時間と空間スケ
ールに限界があり、メソ/マクロ領域へ展開
して実験系との直接的な対応をとるために
は、少なくともマイクロメートルオーダー、
マイクロ秒オーダーを取り扱えるように方
法論を拡張する必要があった。そこで、ハイ
ブリッド量子分子動力学シミュレータにお
いて、最も計算時間のかかる反応過程の計算
を確率論的手法に置き換えることで、計算速
度を大幅に高速化できるメソスケール・反応
表現付トライボロジーシミュレータを開発
した。具体的には、シミュレーション中に原
子間距離を監視し結合判定距離以内に原子
が接近したときにポテンシャル関数を確率
論的に切替えることにより、反応機構を分子
動力学シミュレーションへ組込んだ。確率は
あらかじめ量子論に従って決定することで、
量子論に基づくメソスケール計算とした。本
シミュレータの開発によって、マイクロメー
トルスケールでの化学反応に基づく潤滑皮
膜形成過程を、正確にシミュレーションする

ことが可能となった。 
(3) 時間発展加速化理論の開発 
 上記(2)のメソスケール対応シミュレータ
を用いた場合でも、速度定数の遅い化学反応
を取り扱うには限界がある。そこで新たに遷
移状態理論を導入することで、反応表現付ト
ライボロジーシミュレータの結果を、マイク
ロ秒、ミリ秒など実際の時間スケールに対応
付けることができる、時間発展加速化理論を
開発した。この時間発展加速化理論は研究代
表者ら独自の方法論であり、本来ΔG0の活性
化エネルギーをもつ反応をΔG1に減じて分子
動力学シミュレーションを実行し、遷移状態
理論から導き出される式（Δtreal = ΔtMD 
exp{(ΔG0-ΔG1)/RT}；T は温度、R は気体定
数、ΔtMDは分子動力学シミュレーションの時
間、Δtreal は変換した時間）により、フェム
ト秒・ピコ秒スケールのシミュレーション時
間を実時間に対応付ける。すでに等核二原子
分子の気相反応とメタロセン触媒によるα-
オレフィン重合反応の速度解析への応用に
成功していたことから、本研究ではこの手法
と(2)で開発したメソスケール反応表現付ト
ライボロジーシミュレータとの統合化を行
った。ここでトライボロジー現象におけるト
ライボケミカル反応は多数の素過程よりな
ると考えられるが、そのようなトライボケミ
カル反応のメカニズムが表現できるように
素反応過程を確率とポテンシャル関数の切
り替えという形で実装した。この際、各素過
程において反応原系と活性化エネルギーは、
開発済みの Tight-Binding量子化学プログラ
ム Colors によって精密に決定される、粒子
間相互作用ポテンシャルをもとに記述した。 
(4) 粒子間相互作用ポテンシャル精密決定
の自動化プログラムの開発 
 本研究開始以前に開発したハイブリッド
量子分子動力学シミュレータは、従来の第一
原理的手法と比較して 5000 倍以上も高速な
量子分子動力学法として、リン酸エステル系
潤滑添加剤のトライボケミカル反応の解明
（J. Phys. Chem. B, 110 (2006) 17507）な
どに成果を上げていた。しかしトライボロジ
ー分野が対象とする系の原子レベルモデル
はさらに大規模で、より高速で安定な計算が
要求されることから、量子論に基づく Colors
プログラムから原子間相互作用ポテンシャ
ルを精密に決定し、古典分子動力学法に適用
する手法を開発した。すでに純鉄、酸化鉄、
有機分子、希土類酸化物などへの適用には成
功していた。本研究ではこの手法を自動化す
るプログラムを開発し、従来の第一原理的手
法に対し、最高で 1000 万倍の高速化と計算
の安定化を実現した。 
(5) 化学反応表現付連続体力学シミュレー
タの開発 
 マクロレベルの視点では、摩擦面以外は一



般に連続体近似が可能であることから、実験
と連携可能な大規模トライボシミュレータ
の開発には、有限要素法（FEM）による弾塑
性体計算および数値流体力学（CFD）による
流体計算の活用が効果的である。また、摩擦
環境下では、マクロレベルのパラメータとな
る粘性係数などの物性値が、温度や圧力、せ
ん断速度など環境変数に大きく依存性し、結
果として摩擦現象にも大きな影響を及ぼす
ことから、より高機能な潤滑剤設計のために
も、そのメカニズムを実際にシミュレーショ
ンし解析する必要がある。しかしながら、摩
擦面における酸化皮膜の考慮に代表される
メソレベルの化学反応を取り入れた既存数
値解法は皆無であり、高性能潤滑油の設計に
おいて上記の特性は経験則に基づいて導入
せざるを得なかった。そこで界面における化
学反応の計算に、従来の 1000 万倍もの高速
化を達成した超高速化量子分子動力学法を
適用することによって、化学反応を取り入れ
たハイブリッド化マクロレベル連続体力学
シミュレータ FEMおよび CFDプログラムを開
発し、分子レベルのナノトライボロジー物性
値の非経験的予測シミュレータに適用した。 
(6) エンジン添加剤のトライボケミカル反
応機構解明への適用による有効性検証 
 代表的なフリクション低減用添加剤であ
るジアルキルジチオカルバミン酸モリブデ
ン（Mo-DTC）のトライボケミカル反応につい
て、上記で開発されたシミュレータを適用し
有効性を検証した。一般に、Mo-DTCはエンジ
ン内部の条件化において化学反応を起こし、
MoS2からなる潤滑被膜を形成することが知ら
れている。そのような現象を再現できるか検
証するとともに、実験で得られているデータ
との整合性を確認した。シミュレーション結
果と実験データを直接比較してシミュレー
ションの精度を高めるため、新規に開発した
界面潤滑剤一分子解析のための和周波発生
SFGシミュレータ、基準振動解析に基づく IR
ラマンスペクトルシミュレータ、および分子
動力学法に基づく IR ラマンスペクトルシミ
ュレータを活用し、シミュレーションパラメ
ータの最適化を行った。 
 さらに、実在系添加剤の基油存在下におけ
るトライボケミカル反応についても、基油と
してポリアルファオレフィン(PAO)、添加剤
として高級脂肪酸や極圧剤のジアルキルジ
チオリン酸亜鉛（ZnDTPあるいは ZDDP）から
生成されるリン酸亜鉛について検討を行っ
た。この際、実験との連携を可能とするため
に必要となる、実時間に対応する高速なメ
ソ・マクロレベル摩擦摩耗シミュレータを、
キネティックモンテカルロ法に基づき新た
に開発した。これに、超高速化量子分子動力
学法計算に基づく摩擦面の物性を導入する
ことにより、世界初の「実験融合マルチレベ

ルトライボロジーシミュレータ」を構築する
ことができた。 
これらの実験データについては、トライボ

ロジー実験研究において世界的にも第一人
者であるリヨン工科大学の Jean Michel 
Martin教授に提供とアドバイスを頂き、より
実践的な検討を行っている。本基盤研究(S)
終了後も、引き続き共同でシミュレータの応
用研究を進めている。 
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