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1. はじめに 

高分子は数千以上から数百万に達する非常に巨大な分子であり，摺動部材として今後の発展が期待されている軽量・

高機能な材料である 1)．高分子材料はすべて結晶化することなく，結晶と非晶質が混ざった半結晶性高分子である場合

が多い．耐熱性や耐摩耗性に優れたエンジニアリング・プラスチックの代表であるポリアセタール(POM)や，もっとも

単純なモノマーからなるポリエチレン (PE) は，ラメラ構造や球晶を示す複雑な高次構造を有する．トライボロジーの

観点からの分子シミュレーションでは，アモルファス相高分子を中心に行われてきた 2)．先行研究において，アモルフ

ァス相・結晶相の両者を有する粗視化分子動力学法のハイブリッドモデルの作成に成功し 3),摩擦挙動の違いを明らか

にした 4)．さらに硬質材料の添加が低摩擦化に有効であることが分かった 5)．本研究では複雑な相構造を有する高分子

において摩擦発現機構を明らかにする．とくに，バルクの分子構造と粘弾性との関係を解析する． 

 

2. シミュレーション手法 

本研究においては，z 軸方向にアモルファス相と結晶相が連続

するような半結晶性高分子を対象とする．モデル高分子として

は，簡単のためポリエチレンを用いるが，大きな系を検討する

ためメチル基モノマーを 1つの粒子としてみなすことで粒子数

を減らすことができ，相互作用などの計算が少なくなる United 

Atom (UA) モデルによる粗視化分子動力学法を行う．粗視化粒

子間の相互作用は以下の Lennard-Jones(LJ)相互作用で表す． 
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ここで，r は高分子セグメント間距離，ε は相互作用の強さのパ

ラメータ，σ は相互作用の単位の長さ，rc はカットオフ距離を

表す． 

粗視化粒子間の結合は以下の式で表す． 
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 粒子間の結合角相互作用は以下の式を表す． 
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二面角の相互作用は以下の式を表す． 
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各々の係数は Table 1 に示す値を用いる 6)．d0は平衡結合長，d

は実結合長，θ0は平衡結合角，θ は隣接する 3 つの原子間実結合

角，Φ は 4 つの連続原子の二面角である．PP は高分子同士，PM

は高分子と金属，MM は金属同士を表す．高分子のシミュレーシ

ョン手法を次に示す．本研究において，対象にする高分子は z 軸

方向にアモルファス相と結晶相が連続するような半結晶性高分子

とした．シミュレーションセルの大きさは (x, y, z) = (324.0, 215.6, 

581.4) [Å]とする．NVT アンサンブル下において 300 K で 0.3ns (30

万ステップ) 緩和計算を実施し，平衡化させる．MD シミュレーシ

ョンにはオープンソースプログラムである LAMMPS (Large-Scale Atomic/Molecular Massively Parallel Simulator) 7)を用

いた． 

 

 

Fig.1 MD simulation side-viewing snapshot 

Table1 Potential energy parameter 
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3. 結果と考察 

系に定常せん断変形を適用し，平均せん断応力から

せん断粘度を求める．流体内の平均速度勾配を 𝛾̇ =

 
𝜕𝑣𝑥

𝜕𝑦
 ，勾配方向に沿った運動量の流れから生じる

応力の時間平均成分を〈𝛴𝑃𝑥𝑦〉 とすると，有効剪断

依存粘度は η(𝛾̇) =  
〈𝛴𝑃𝑥𝑦〉

𝛾̇
 と表す．4 つの Figure 2

に異なるせん断速度についてせん断粘度を示す．

せん断速度が小さくになるにつれて粘度が大きく

なり，ある程度の時間発展後に粘度が安定してい

ることが分かる．これはせん断速度が小さい場合，

分子鎖間の相互作用や絡み合いを緩和するだけの時

間が取れるため，せん断変形に対する抵抗が大きくな

り，せん断速度が大きい場合，応力は分子鎖間の局所的な

相互作用に起因するようになるためと考えられる．  

 

4. まとめと今後の展望 

高分子について NEMD シミュレーションを実施し，系に定常せん断変形を適用し，異なるせん断速度についてせん

断粘度を求めた．さらに，Green-Kubo の線形応答理論を適用し，自己相関関係の積分評価に基づく小さな摂動に対す

る系の応力緩和および摩擦との関係を明らかにしたい． 
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