
 

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 24 年 5 月 1 日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

 

研究成果の概要（和文）： 

 ナノスケール熱流体の新たな機能を見出し、そのメカニズムを解明して応用につなげようと
する全体構想のもと、主に典型的なポリマー液体である直鎖アルカン液体や代表的なソフトマ
ターである脂質二重膜（細胞膜のモデル）を主な対象として、界面などヘテロな状況において
形成される分子スケール構造が示す輸送特性（特に熱・運動量）の特異性を分子動力学シミュ
レーションにより解析し、その支配メカニズムを明らかにした。 

 

 
研究成果の概要（英文）： 

   With the basic concept to find new functions in nanoscale thermofluid and analyze their mechanisms 

that are useful to applications in various fields, anomalous characteristics of thermal and momentum 

transports in molecular-scale structures in heterogeneous conditions such as interfaces were analyzed by 

molecular dynamics simulations, and their governing mechanisms were clarified. Linear chain alkane 

liquids as typical polymer liquids and lipid bilayer membranes, a model for cell membrane, as a major 

example of soft matters were analyzed. 
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１．研究開始当初の背景 

マイクロ・ナノスケールの熱流体利用技術
は、マイクロ・ナノフルイディクスとして応

用研究が進んでいるが、液体の取り扱いは連
続体流体力学によるものが中心であり、ナノ
スケールで初めて発現する現象を予測して
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その機構を解明する研究は進んでいなかっ
た。固体材料における原子分子スケールの熱
現象がフォノン伝導の理論などを用いて活
発に解析され、薄膜・ナノワイヤー・超格子・
カーボンナノチューブなど新しい応用が生
まれているのとは対照的である。液体におけ
るナノスケールの問題を解析するためには
分子動力学法が有効であり、熱・物質輸送な
ど熱工学的問題への適用も広がっている。本
研究代表者は、液体系の熱伝導の特性を液体
中の分子スケール構造（エネルギーを伝搬す
る構造）から説明するためのモデルを確立し、
固液界面における熱抵抗の解析により、分子
運動の特定の自由度が励起されるなど界面
を通過する熱流束の特徴を明らかにした。ま
た、ポリマー液体中の熱伝導に関する予備的
な解析を実施し、ポリマー分子内の強固な原
子間結合により伝搬される熱エネルギーが
ポリマー液体中の熱流束において卓越して
いることを示唆する結果を得ていた。このこ
とは、分子配向が一定の方向に偏る条件下で
は、その方向の熱伝導のみが著しく強化され
ることを示唆する。これらの成果に基づいて、
液体のヘテロな構造とそれに伴って生起さ
れる特異な輸送現象を解析する本研究を開
始した。 

２．研究の目的 

ナノスケールの構造をもつ典型的な液
体・ソフトマターを選択し、その構造を分子
動力学シミュレーションにより再現すると
共に、特に熱・運動量の輸送現象を観察し、
異方性などその特徴や支配因子（分子間・分
子内のエネルギー伝搬、分子配向など構造）
を抽出する。解析対象としては、まず、長鎖
状ポリマー分子がランダムな配向で構成す
るバルク液体中で分子間・分子内のエネルギ
ー伝搬が熱伝導になす寄与を明らかにする
ため、典型的な鎖状ポリマー液体として直鎖
アルカンを選択し、その飽和液における熱伝
導現象を詳細に検討する。また、鎖状分子が
自己組織化により均一な配向をもって整列
しているソフトマターの典型的な例として、
細胞膜のモデルとして近年注目を集めてい
る脂質二重膜を選択し、温度勾配下の熱輸送
（熱伝導）と速度勾配下の運動量輸送を解析
することにより、分子配向の均一化により構
造を形成したソフトマターの輸送特性が示
す特異性を明らかにする。さらに、潤滑など
のケースで一般的な直鎖アルカン飽和液と
固体表面との間の固液界面について、運動量
輸送特性を明らかにするため、固体壁により
せん断を受ける直鎖アルカン飽和液のシミ
ュレーションを行い、固液界面に運動量を通
過させて界面の輸送特性とアルカン鎖長の
影響を解析する。以上の解析により、バルク
液体にはない様々な輸送特性を示すナノス

ケール液体を見出し、その分子スケールメカ
ニズムを明らかにして、これらを総合してナ
ノ熱流体システムの輸送特性を自在に設計
するための基礎を確立することが本研究の
目的である。 

３．研究の方法 

(1) バルク状態の直鎖アルカン飽和液におけ
る熱エネルギー輸送特性[1] 

各種鎖長の直鎖アルカン（n-CxH2x+2）につ
いて、熱流束及び温度勾配下の熱伝導状態を
再現する分子動力学シミュレーションを行
った。対象のアルカンを CH4、C4H10、C8H18、
C10H22、C16H34、C24H50として、分子及び分子
内・分子間相互作用のモデルとして United 

Atom モデルの一つである NERD ポテンシャ
ルモデル[2]を用いた。まず全てのアルカン種
に対して既存の気液平衡データから臨界温
度 Tcを求め、様々な鎖長のアルカンについて
計算対象の平均温度をそれぞれ 0.7Tc と定め
た。2 次元周期条件下で気相と平衡状態にあ
る液膜のシミュレーションにより、この温度
における飽和液密度を決定し、これを熱伝導
シミュレーションの密度条件とした。図 1 に
計算系を示す。RNEMD 法[3]を用い、計算セ
ル中央部分に低温熱浴、両端に高温熱浴を設
置して、それから熱エネルギーを一定の率で
注入・抽出することにより、系内に 300MW 

/m2 の熱流束を定常的に発生させ、これによ
り生じた温度分布を計測した。得られた熱伝
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図 1 バルク飽和液中の熱伝導の計算系 



 

 

導率は、実験値とおおむね±10%以内の誤差で
一致し、妥当な熱伝導シミュレーションが行
われているものと判断される。 

熱流束を生じさせている分子動力学機構
を解明するのが本解析の目的である。解析に
あたっては、本研究代表者らが確立した分子
間・分子内エネルギー伝搬による熱流束の分
子動力学表現式[4-6]を用い、エネルギー輸送
のメカニズムに着目して熱流束を構成する
成分を以下のように分類した。 

(a) 分子の移動に伴って発生する分子の力
学的エネルギーの移動 

(a-1) 分子の運動エネルギーの輸送 

(a-2) 分子に付随したポテンシャルエネル
ギーの輸送 

(b) 分子内のエネルギー伝搬 

(b-1) C-C サイト間の伸縮変形によるもの 

(b-2) C-C-C サイト間の曲げ変形によるも
の 

(b-3) CC-CC サイト間のねじれ変形による
もの 

(b-4) 分子内サイト間の van der Waals 力に
よるもの 

(c) 分子間のエネルギー伝搬（van der Waals

力による） 

このように、各種鎖長のアルカン飽和液中
に生じる熱伝導の熱流束を構成する各種エ
ネルギー輸送・伝搬の大きさを調べることに
より、支配的な要因を明らかにする。 

(2) 脂質二重膜の熱・運動量輸送特性[7,8] 

代表的な脂質の一種であるDPPCが水中で
自己組織化して形成する二重膜を分子動力

学計算系で再現し、これに熱流束またはせん
断を与えて熱または運動量の輸送特性を解
析した。脂質分子及び水の相互作用にはそれ
ぞれ Smondyrev & Berkowitz のポテンシャル
モデル[9]および TIP3P モデル[10]を用いた。
図 2 に計算系を示す。RNEMD 法を用いて、
膜面平行方向及び垂直方向に平均 700MW/m2

の熱流束を発生させた。脂質二重膜の平均温
度は、おおむね 340K となるようあらかじめ
調整した。解析方法は前項と同様である。膜
面平行方向の熱伝導の場合は、エネルギーを
伝搬している分子を区別することにより、脂
質二重膜内の熱流束とその上下の水層内の
熱流束を計測した。 

その他の脂質分子種として DLPC 及び
SMPC についても解析対象に加え、それぞれ
が形成する脂質二重膜についても同様の分
子動力学シミュレーションを行った。アルカ
ン様の尾部が、DPPC は C16 が 2 本、DLPC

は C12 が 2 本であるのに対して、SMPC は
C18 と C14 が各 1 本であり、不等長の尾部と
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図 2 脂質二重膜中の熱伝導の計算系。膜面
平行方向（上）及び垂直方向（下） 



 

 

なっている。 

さらに、DPPC の脂質二重膜に定常的なせ
ん断を加えて、運動量輸送特性を解析した。
図 3 に計算系を示す。運動量の輸送方向は、
膜面垂直方向と平行方向の 2 つが存在する。
膜面垂直方向の場合には、膜内にはせん断が
存在しないため、2 つの単層膜間で発生する
スリップが興味の対象となる。また、膜面平
行方向の場合には、膜内にせん断変形が生じ、
これに伴って輸送される運動量の大きさと
その輸送メカニズムが問題となる。それぞれ、
粘性加熱により系内の温度が上昇するが、図
3 に示すように温度制御によるヒートシンク
層を系内に設置して、発生した熱エネルギー
を吸収した。 

(3) 直鎖アルカン－固体壁面間固液界面の運
動量輸送特性 

図 4 に示すように、2 つの固体壁間に直鎖
アルカン液体が挟まれて固体壁によりせん

断を受ける系について、分子動力学シミュレ
ーションを行った。固体壁は白金を模した
FCC 結晶[11]で、(111)面、(100)面、(110)面が
NERD ポテンシャルによる直鎖アルカン分子
の液体膜に接している。(110)面については、
表面に平行な 2 方向で結晶面の格子スケール
の粗さが異なるため、平滑面方向・粗面方向
それぞれについて解析を行った。液膜内では
粘性加熱により温度が上昇するが、温度制御
された固体壁がヒートシンクとして作用し
て、系内のエネルギーは一定に保たれる。液
体のアルカン鎖長を数種類設定して、特に鎖
長の違いによる固液界面運動量輸送の違い
を観察した。 

４．研究成果 

(1) バルク状態の直鎖アルカン飽和液におけ
る熱エネルギー輸送特性 

各種の直鎖アルカン飽和液（温度 0.7Tc）に
ついて、熱伝導の熱流束になす各分子動力学
機構の寄与を図 5 に示す。図中「1st term」と
して示されているのは、先述の熱流束の構成
成分(a)であり、気体の場合には熱流束のほぼ
全てがこの効果によるものであるが、液体の
場合にはこの項の効果は小さいことが知ら

 

 
図 3 せん断を受ける脂質二重膜の計算系。
膜面垂直方向（上）と平行方向（下）の運動
量輸送 
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図 4 固液界面の計算系 

 

 

図 5 熱エネルギー輸送の各分子スケールメ
カニズムが直鎖アルカン飽和液中の熱伝導
になす寄与 



 

 

れている[4,5]。「intramolecular energy transfer」
が分子内のエネルギー伝搬（ (b)）、「 inter- 

molecular energy transfer」が分子間のエネルギ
ー伝搬（(c)）である。 

図から、ポリマー鎖長の増大と共に、分子
内エネルギー伝搬がなす寄与の割合が増大
し、C24 では過半に達しようとしていること
がわかる。図 6 は分子間・分子内それぞれの
エネルギー伝搬がその合計に占める割合を
アルカン鎖長を横軸にとって表したもので、
鎖長の増大と共に分子内エネルギー伝搬の
寄与がやや飽和の兆候を示しながら増大し、
最終的には 70%に達しようとする傾向を示
している。 

分子内エネルギー伝搬は、分子の配向に沿
ってその方向にのみ作用する。以上の結果は
分子がランダムな配向をもっているバルク
液体に対するものであるが、このようなポリ
マー分子が自己組織化等により一定の配向
で整列した場合には、分子内エネルギー伝搬
がすべてその方向に作用する結果、熱輸送に
著しい非等方性を示すことが考えられる。こ
のような例を次節で考察する。 

(2) 脂質二重膜の熱・運動量輸送特性 

図 7 は計算の結果得られた脂質（DPPC）
二重膜のスナップショットである。図では膜
面が水平に広がっている。脂質分子が親水基
を上下の水層に向け、尾部のアルカン鎖を縦
方向に配向させて整列している。 

膜面垂直方向に熱伝導が生じている場合
の温度分布の例を図 8 に示す。図には水及び
2 つの単層膜を形成する脂質分子の数密度も
同時に示した。水、脂質単層膜及びそれらの
界面における熱伝導率や熱抵抗の大きさに
応じた温度分布が生じている。中央部におけ
る温度の急激な変化は、2 つの脂質単層膜間
における界面熱抵抗が大きいことを示して
いる。表 1 にこの界面における熱コンダクタ
ンス（熱抵抗の逆数）と脂質単層膜・二重膜
の界面垂直方向熱伝導率、さらに界面平行方
向の熱伝導率を示す。界面熱コンダクタンス
は、脂質分子の尾部が不等長であるSMPCが、
等しい長さをもつ DPPC や DLPC に比べて大
きな値を示しており、界面で尾部末端が複雑
に入れ込むSMPCでは界面を挟んだ熱エネル
ギーの伝搬が大きくなることを示している。
単層膜界面垂直方向の熱伝導率は水平方向

 

図 6 分子間・分子内の各エネルギー伝搬が
熱流束に与える影響の割合 

 

図 7 水中の DPPC 脂質二重膜 

 

図 8 DPPC 膜の膜面垂直方向に熱伝導が生
じている場合の温度分布 

 

表 1 脂質二重膜の熱伝導率と脂質単層膜
間界面熱コンダクタンス 

Lipid Thermal 

boundary 

conductance 

MW/(m2·K) 

Thermal conductivity 

W/(m·K) 

Cross-plane In- 

plane Mono- 

Layer 

Bi- 

Layer 

DPPC 108 0.48 0.25 0.10 

DLPC 114 0.44 0.21 0.11 

SMPC 159 0.72 0.33 0.11 

 



 

 

の熱伝導率と比較して 5 倍程度大きくなって
おり、前節で述べたアルカン鎖の分子内エネ
ルギー伝搬が分子の配向に伴って一方向に
集中することの効果が表れている。 

脂質膜の膜面平行方向の熱伝導において、
脂質分子各部の分子内・分子間エネルギー伝
搬がなす寄与が全体に占める割合を図 9 に示
す。電荷をもち強い静電気力により効率的な
エネルギー伝搬をなす脂質分子の頭部が大
きな寄与をなすこと、そのなかでは静電気力
に加えて強固な共有結合力を利用すること
ができる分子内伝搬が大半を占めることな
どがわかる。この他、運動量伝搬に関しては、
膜面内の運動量伝搬に対応する粘性係数が
水より数十倍大きいことや、この伝搬を担う
分子間の運動量伝搬特性などが明らかにな
りつつある。 

(3) 直鎖アルカン－固体壁面間固液界面の運
動量輸送特性 

固体壁によりせん断を受けるアルカン飽
和液の一例として、白金の FCC(110)面と
C8H18 の系における分子運動のスナップショ

ットを図 10 に示す。固体壁面上で(110)面が
作る溝状の凹凸に鎖状アルカン分子がトラ
ップされ、一部は溝から逸脱している様子が
観察される。図 11 は±100m/s で摺動する(110)

面によりせん断を受ける各種アルカン液体
中の速度分布を示したものであるが、固液界
面のスリップ速度に注目すると、鎖長の大き
な場合ほど大きくなっており、液体分子－固
体分子間のエネルギー伝搬が液体分子の鎖
長の増大と共に劣化していることがわかる。 
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図 9 脂質膜の膜面平行方向の熱伝導におい
て、脂質分子各部の分子内・分子間エネルギ
ー伝搬がなす寄与の全体に対する割合 

 

 

図 10 白金固体壁（FCC(110)面）によりせん
断を受ける C8H18液体 
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図 11 白金固体壁（FCC(110)面）によりせ
ん断を受ける各種アルカン飽和液中の速度
分布 


