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研究成果の概要（和文）：ミクロンサイズ粒子をプローブとしてメソスケールでソフトマター複雑液体のダイナ
ミクスを測定する、以下のような新規測定法の開発を行った。（１）交流電場下で光トラップした荷電粒子の電
気的応答（交流電気泳動スペクトル測定法）から、プローブ粒子の電気物性測定、マイクロ流路中の３次元流れ
場の周波数応答測定、高分子溶液の広帯域複素粘弾性スペクトル測定に成功した。（２）LED光源下でのコロイ
ド粒子のホログラム像からレイリー・ゾンマーフェルト回折理論を用いて、３次元光場を数値的に再構築し、３
次元粒子位置を推定するホログラフィック顕微鏡法を開発し、複数粒子系の３次元同時運動解析を行うことに成
功した。

研究成果の概要（英文）：We have developed a novel measurement method to measure the dynamics of soft
 matter complex fluids at the mesoscale using micron-scale particles as probes. (1) From the 
electrical response of optically trapped charged particles under an AC electric field (AC 
electrophoresis spectroscopy), we succeeded in measuring the electrical properties of the probe 
particles, the frequency response of a three-dimensional (3D) flow field in a microchannel, and the 
broadband complex viscoelastic spectra of polymer solutions. (2) We have developed a holographic 
microscopy method to estimate 3D particle positions from holographic image of colloidal particles 
under an LED light source. 3D optical field is reconstructed numerically using Rayleigh-Sommerfeld 
diffraction theory. By this method, we succeeded in measuring local velocity of a single particle 
and evaluating electrophoretic mobility of individual particles simultaneously. 

研究分野： 物性物理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発したメソスケールでの交流応答測定法によりソフトマター中の３次元かつ局所的物性測定をナノメ
ートルスケールの分解能で実現することが可能となった。今後、ホログラフィック顕微鏡法を発展させることで
試料内を走査することなく動的構造の不均一性の可視化が実現できる。また、交流電気泳動法では、入力として
多周波数正弦波電場の重ね合わせ信号を用いることで、ゲル化など時間的に不可逆に構造形成が進行する系に適
用し、周波数スペクトルの時間分解測定が実現される。いずれの方法も細胞をはじめとするソフトマター複雑系
ソフトマター系のミクロな構造や物性に関して、これまでにない新しい独自の情報するものと期待できる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
高分子・液晶などの弱い相互作用で結びついた分子性物質からなるソフトマターの大きな特

色は、その内部に特徴的な形態を有するナノからミクロンスケールにわたるメソスコピックサ
イズの構造体が階層的に存在する点にある。このため、その物性の理解のためには、メソスケー
ルでのソフトマターの構造や動的物性（ダイナミクス）と、ソフトマター中での物質輸送をはじ
めとした局所力学物性との関係を解明することが不可欠となる。しかし、従来のレオメーター等
による巨視的な力学測定法を用いて得られる粘弾性などの物性量は、あくまで巨視的なスケー
ルにわたる平均値であり、個々の内部構造に対応した情報を分離して検出することは本質的に
困難である。しかし、ソフトマターのメソスケールでの構造やダイナミクスを理解する上で、各
構造に対応したさまざまな時空間スケールにおいて力学物性測定を行い、それらに関する知見
を得ることは必要不可欠である。このような問題意識のもと、本研究では、レーザートラップし
たコロイド粒子を交流電場で駆動した際の変位から周囲の媒質の局所的な粘弾性測定を可能と
する能動的マイクロレオロジー測定法の開発を行うことを想起した。また、複数粒子のホログラ
ム像からその３次元運動を観測する多粒子能動的マイクロレオロジー測定の開発を行い、典型
的なソフトマター系に適用することでその有用性を示すことを想起した。 
 
２．研究の目的 
本研究では、メソスコピックサイズの複雑な内部構造を持つソフトマター中にプローブとし

てコロイド粒子を分散させ、これをレーザートラップしつつ、試料の各点において局所力学測定
を行なうマイクロレオロジー測定法を用いてソフトマターの時間分解局所力学物性測定を実現
する。このために以下の新規手法の開発を行なうことを目指す。 
（１）複数の周波数の正弦波を重ね合わせた信号（刺激）に対する複素変位を計測することで、
広帯域複素力学応答スペクトルの高速測定を実現し、これを用いてソフトマター系における広
帯域の時間分解力学応答測定の実現を目指す。 
（２）ホログラフィーの手法を用い、LED を光源とするインラインホログラフィック顕微鏡を
開発し、複数粒子位置の高精度 3 次元測定を実現することで、試料の 3 次元的な動的構造の高
速測定を実現することを目指す。 
 
３．研究の方法 
本研究では以下のような新規の測定系の開発を行い、研究を
遂行した。 
 
（１）光トラップ交流電気泳動測定法の開発 
図１に示すような収束レーザー光により３次元トラップされ
たコロイド粒子に交流電場を印加し、その変位を粒子の回折
像を４分割フォトダイオードで電気信号として高精度検出
（レーザー・インターフェロメトリー法）する光学系を開発し
た。印加電場と測定される複素変位の比から複素電気泳動移
動度スペクトル測定が実現される。この際、電場と変位の間に
比例関係が成立している線形応答領域では、印加電場として
複数の正弦波電場を重ね合わせた信号を用いることで、周波
数スペクトルの高速測定が可能となった。 

 

（２）ホログラフィック顕微鏡を用いた粒子の３次元追跡とコロイドの物性評価 
顕微鏡観察を用いた粒子追跡はその３次元変位の２次元射影により議論されており、３次元情
報を得ることは困難である。例えば、顕微鏡焦点付近での粒子像のサイズ測定や強度測定からそ
の位置情報が得られるが、広い高さ範囲での追跡は困難である。また、焦点高さを変化させて追
跡を行う方法もあるが、高速度での位置測定は困難である。 
本研究では顕微鏡の光源として単一波長の光源を用い、そのコヒーレンス範囲内で、入射光と

散乱光との干渉により形成されるホログラム像の時間変化を観測し、その２次元像から３次元
位置推定を行うホログラフィック顕微鏡の開発を行った（図２）。従来、ホログラム像から３次
元位置を推定する方法としては、球状粒子に対する理論解である Lorenz-Mie 理論式を当てはめ
る方法が主に用いられてきた。この方法では、粒子位置以外に粒子サイズと粒子の屈折率の同時

図１.光トラップ交流電気泳動測定系. 



測定が可能な点で、粒子特性評価法として有用性が注目され
てきた。しかし、本研究では、Rayleigh- Sommerfeld の回折
理論を用いて、得られた２次元像から任意の高さでの光場を
再構築することで、三次元光場を数値的に再現し、その高光強
度領域の重心として粒子位置を推定する方法を用いる。この
方法では、複数の粒子の像が重なっていても、３次元光場では
それらを分離可能な点に注目し、複数粒子の同時追跡を行え
る大きな利点がある。 
 
４．研究成果 
（１）交流電気泳動スペクトル測定による粒子表面およびセ
ル界面のゼータ電位の同時測定 
開発された光トラップ交流電気泳動測定系を用いて測定され
た、直径１ミクロンのシリカ球状粒子の交流電気泳動移動度
スペクトルの壁面からの高さ依存性を図３に示す。セルの中
央部付近（y=0）での移動度スペクトルは低周波および高周波
数では一定値に漸近するが、kHz の周波数帯域で緩和現象を示
すことが明らかとなった。一方、セル表面近傍では低周波で移
動度の符号逆転が観測された。さらに、Stokes 近似を用いた
Navier-Stokes 方程式を用いて、セル界面電荷に起因する電気
浸透流効果およびセルが閉じられていることにより誘起され
た逆方向の流れ、および粒子自身の電気泳動効果を考慮して
計算される理論スペクトルが、図３の実線に示すように実験
結果をよく再現することが明らかとなった。特にさまざまな
高さのスペクトルを、共通の粒子のゼータ電位とセル表面の
ゼータ電位とを用いて統一的に説明することに成功した。 
 
（２）アクティブマイクロレオロジーとしての応用 
次に、現在用いている周波数域では粒子のゼータ電位に顕著
な周波数依存性を示さないことを用いて、溶媒を水溶性高分
子（ポリエチレンオキシド: PEO）水溶液に換えることで、高
分子溶液の粘弾性スペクトルの定量的評価に応用した。その
結果、図 4 に示すように、高分子分散系では得られる周波数
スペクトルが周波数に対して単調に増加し、粘性（移動度の
実部）に顕著な周波数依存性が表れることが確認された。そ
こで、水溶液中の移動度から推定される粒子の電荷量を用い
てその広帯域複素粘弾性スペクトル（図４の内挿図）の測定
に成功した。 
さらに、本研究では得られるスペクトルの周波数分散が広

い周波数帯域に及び、全スペクトル測定に時間を要する欠点
を補うために、対数スケールの周波数軸で離散的な周波数を
持つ正弦波電場の重ね合わせ信号を入力として用いること
で、高速のスペクトル測定が可能なことを確認した。 
 
（３）ホログラフィック顕微鏡を用いた粒子の３次元追跡とコロイドの物性評価 
ホログラフィック顕微鏡では多くの場合、照明としてレーザー光が用いられるが、そのコヒーレ
ンス性が極めて高く、バックグラウンドノイズの原因となるため、本研究では波長幅が狭い LED
を光源として用いた。この場合、光源のコヒーレンス長（本研究では 20mm 程度）の範囲で高精
度の３次元位置測定を実現した。図２に実験系の様子および
得られた多粒子のホログラムを示す。開発された方法を用い
て、（a）水溶液中を沈降しつつブラウン運動するコロイド粒
子、（b）界面活性剤水溶液中を自己駆動する液晶液滴、（c）交
流電場を重力と垂直あるいは水平方向に印加した荷電コロイ
ド粒子系に適用して、その３次元追跡から以下のような知見
を得た。 
（a）沈降するコロイド粒子からは粒子位置の平均２乗変位の
時間変化の測定を行い、沈降速度および３次元拡散定数の同
時測定を行った。 
（b）粒子内に複屈折を有する液晶液滴に対しても粒子追跡に
成功し、液滴が直進しながら回転するらせん運動を示すこと
を直接観察することができた。 
（c）沈降する１粒子を追跡することで、様々な高さでの１粒
子電気泳動移動度測定が可能となり、その高さ依存性から粒

図２. (a)ホログラフィック顕微鏡 
の光学系 (b)多粒子ホログラム像. 
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図４. PEO水溶液中での荷電コロイド
粒子の電気泳動移動度スペクトルと
粘弾性スペクトル（内挿図）. 

図 5. 荷電コロイド単一粒子の電気泳
動速度の高さ依存性. 



子の電気泳動移動度と界面の移動度の同時測定に成功した（図５）。また、電場を鉛直方向に印
加することで、壁面の効果を最小化してかつ広い周波数帯域での移動度測定が可能な方法を提
案し、市販の装置で得られた平均移動度と一致する結果を得るとともに、その分散の同時測定に
成功した。 
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