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研究成果の概要（和文）： 人間共存型ロボットの開発には、硬さと柔らかさの両方を兼ね備え、状況に応じて
硬軟が等温可逆的に変化する材料が求められている。この候補材料として、多面体磁性粒子を機能発現の要素と
する濃厚系磁性コロイドの開発に取り組んだ。この磁性コロイドは無磁場下では流動性を示し「柔らかさ」を呈
する。一方、磁場を印加すると磁性粒子が一斉に磁場の向きに配列しようとするが、粒子濃度が高いため多面体
粒子同士が絡み合って動けなくなり、磁性コロイドが固化する。このときの「硬さ」は粒子濃度、粒子の多面体
形状および磁場強度に依存した。この磁性コロイド材料に、人が感じる硬軟をプログラムできる可能性が示され
た。

研究成果の概要（英文）：  For the development of human-friendly robots, smart materials that combine
 both hardness and softness, and whose hardness and softness change isothermally and reversibly 
depending on the situation, are required. As a candidate material, we have studied on the 
development of a concentrated colloid with polyhedral magnetic particles. Under no magnetic field, 
the magnetic colloids showed fluidity and exhibited "softness”. On the other hand, when a magnetic 
field was applied, the magnetic colloid to solidified. The "hardness" of the magnetic colloid 
depended on the particle concentration, the polyhedral shape of the particles, and the magnetic 
field strength. The magnetic colloidal material showed the possibility to be programmed to be hard 
or soft as perceived by humans.

研究分野： 無機材料プロセス

キーワード： 磁性粒子　コロイド　硬軟材料

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
 硬さと柔らかさの両方を兼ね備え、状況に応じて硬軟が変化する材料は、人間共存型ロボットをはじめとして
様々な応用が期待される。この候補材料として、磁性粒子が分散したコロイドの可能性を調べた。申請者らの先
行研究では、この材料は磁場を印加すると固化する性質を有する。本研究では、磁性コロイド中の磁性粒子の
様々な性質に着目して、これらの性質と「硬さ」、「柔らかさ」との関係を明らかにするとともに、人が感じる
硬軟をプログラムできる視点から評価した。

※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（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
超高齢化社会に直面する日本において、ソフト・ロボティックスに代表される人間共存型ロボ

ット技術へのニーズが高まっている。硬さと柔らかさの調和を目指したロボット技術であり、
QOL (Quality Of Life)を高めた介護や福祉ロボットなどの開発が期待されている。 
材料の柔らかさは人の動きや適応に役立ち、硬さは支えや保護に役立つ。人間共存型ロボット

技術の開発には、硬さと柔らかさの両方を兼ね備え、状況に応じて室温で硬軟が変化する材料が
求められている。最近の注目技術は粉体の非平衡相転移の利用である。固体粒子の集合体である
粉体は低密度では容易に流動するが、密度がある臨界値を超えると粒子同士が絡み合うととも
に粒子摩擦が高まってランダム配置のまま固化する。これをジャミング転移といい、非平衡物理
学におけるトピックの一つでもある。しかし、真空制御系のため、システムの大型化や硬軟の高
速な制御性に課題がある。 
ジャミング転移はコロイド分散系でも生じる。粒子濃度がある閾値（～60vol%）を超えると、

粒子同士の絡み合あいと粒子摩擦によってコロイドが流動性を失うために固化する。磁性粒子
が分散する磁性コロイドでは磁場によってジャミング転移に似た現象が生じる。これを本提案
ではジャミング・ライク転移と呼ぶ。磁性粒子が一斉に磁場配向しようとするが、粒子濃度が高
いと、ジャミング転移と同様に粒子同士が絡み合うためである。真空装置を使わなくても制御で
きるため、メカトロニクスに整合できる高速な硬軟応答が期待できると考えた。 
 
２．研究の目的 
人間共存型ロボットの開発には、硬さと柔らかさの両方を兼ね備え、状況に応じて硬軟が等温

可逆的に変化する材料が求められている。この候補材料として、磁性粒子を機能発現の要素とす
る濃厚系磁性コロイドの開発に取り組む。この磁性コロイドは無磁場下では流動性を示し「柔ら
かさ」を呈する。一方、磁場を印加すると磁性粒子が一斉に磁場の向きに配列しようとするが、
粒子濃度が高いため多面体粒子同士が絡み合って動けなくなり、磁性コロイドが固化する（ジャ
ミング・ライク転移）。このときの「硬さ」は粒子濃度、磁場強度、粒子形状に依存すると考え
られる。本研究ではこれらのパラメータと「硬さ」との関係を明らかにするとともに、人が感じ
る硬軟をプログラムできる視点からコロイドを評価する。 
 
３．研究の方法 
 本研究では以下の 3 項目についての研究を実施した。 
[1] 磁性粒子の形状制御と合成の効率化 
 ここでは Fe3O4 の粒子合成を行った。固体前駆体（α-FeOOH）を水と混和したポリホール中
で合成するというシンプルな方法である。申請者らのオリジナルな合成法である。水／ポリオー
ルの配合比、温度、時間等による形状制御を試みた。また、磁性コロイドを作製するためには少
なくとも合成量 50g／バッチが必要である。そこで、合成の効率化のための方法論も検討した。
さらに、ハイエントロピー酸化物の磁性粒子についても合成および磁気物性を調べた。 
[2] 磁性コロイドの作製と磁場誘起固化現象に関する実験 
 申請者らのコロイドプロセス技術に関する知識に基づ
いて濃厚系の磁性コロイドを作製する。続いて磁性コロ
イドを、磁場をせん断面に垂直に印加しながらレオメー
ターで測定する（図 1）。静磁場下での流動曲線や動的粘
弾性の測定が可能になり、固化したときの物性値（降伏せ
ん断応力）を評価できる。硬化性樹脂を分散媒とする磁性
コロイドも作製する。 
[3] 磁性コロイドの硬軟評価 
本研究では室温で可逆的な硬軟制御性を磁性コロイド

で実現することを目指す。これは遠隔操作への応用も期
待される。人の感じる硬さ（or 柔らかさ）の範囲は皮膚
から骨までであり、剛性率にして~105Pa から~1010Pa までである。つまり約 5 桁に渡って「硬さ」
を変化できる材料が求められる。剛性率を測定することで、硬軟制御性を評価する。 
 
４．研究成果 
[1] 磁性粒子の形状制御と合成の効率化 
水／ポリオール混合溶媒中での溶解・析出現象により、ゲータイト（α-FeOOH）からマグネ

タイト（Fe3O4）を合成した。水／ポリオールの配合比、ポリオールの種類、温度、時間によっ
て、球、8 面体、20 面体、50 面体の形状を制御できた。8 面体は Fe3O4（空間群:Fd-3m）の平
衡形である（表面エネルギーの低い面で囲まれた多面体）。特筆すべき点は、サイズ（約 1m）
や磁気特性（飽和磁化 約 80emu/g）はほぼ変わらずに、粒子形状のみが変化した単相の Fe3O4粒
子が得られた点である（図 2）。これにより、磁性コロイド系ジャミング・ライク転移の粒子形
状効果を調べることができる。8 面体粒子は{111}ファセットで囲まれている。Fe3O4 は<111>方

図 1 静磁場下でのレオロジー特性評価
装置の概観。流動曲線の測定および動
的粘弾性の測定を行う。 



位が磁化容易軸である。そのため、これらの粒子は外部磁場の向きに{111}面同士が接するよう
に粒子配向すると予想される。下記[2]では、磁性コロイドの磁場誘起固化現象における 8 面体
形状の効果を調べた。 

 
 
 
 
 
 
 

 
 本研究ではさらにハイエントロピーの磁性酸化物粒子の合成も試みた。近年、ハイエントロピ
ー合金に代表されるように、多元素の高い混合状態を機能発現の要素とする材料開発が進んで
いる。非金属系（酸化物など）に適用され、陽イオンサイトに５種類の金属イオンが高い混合状態で
導入された酸化物も報告されている。一方、溶液に溶解した数種類以上の金属イオンからボト
ムアップ的に多元素の高い混合状態を有するハイエントロピー化合物の形成は一般に難しい。
しかし、本研究では水とポリオールの混合溶媒中では均質な析出が可能となることを見出し、
5 種類の 3d 遷移金属イオンが陽イオンサイトにランダムに配置したハイエントロピー層状水酸化物
ナノシートを合成した（図 3）。このナノシート材料は色素吸着性に優れ、また酸素発生反応(OER)用の
触媒材料としての可能性も示唆された。 
 
 
 
 
 
  
 
 
 
 
 
 

 
このナノシートを大気中で焼成すると、フェリ磁性を

示すハイエントロピー・スピネルナノ粒子が得られ
た。200℃・2h 以上の焼成で、スピネル相が生成し、
600℃・2h 以上で単相のスピネルナノ粒子となっ
た。200、600、1000℃で 2h 焼成したときの直流磁
化曲線（測定温度 at 2, 300K）を図 4 に示す。300K
では軟磁性体となることから、磁性コロイドに使用
できる。しかし、飽和磁化は低い値を示したため、
本研究では使用しなかった。別の応用として、半導
体ガスセンサーとしての評価を進めた結果、
CoCrFeMnZn の組み合わせでは H2S に対する選択
性を示すことが明らかとなった。また、５元素の中
で一つをアルカリ土類金属に置換して得られた析
出物を焼成すると（焼成温度 800℃）、岩塩構造の
HE 酸化物ナノ粒子が得られた。 
 
[2] 磁性コロイドの作製と磁場誘起固化現象に関する実験 
 磁性粒子が分散する磁性コロイドでは磁場によってジャミング転移に似た現象が生じる（本
研究ではジャミング・ライク転移と呼ぶ）。磁性粒子が一斉に磁場配向しようとするが、粒子濃
度が高いと、ジャミング転移と同様に粒子同士が絡み合うためである（図 5 (a)）。このとき磁性
粒子に作用する異方的な力（磁気双極子相互作用）が等方的な力（熱ゆらぎ／ブラウン運動）よ
りも上回り、粒子が強固に物理接合したからみ合いが生じる必要がある。本研究で合成したサイ
ズが 1m 程度の磁性粒子を、高濃度（10vol%）でコロイド分散した場合、磁場下で明確な降伏
応力を有する固化現象（ジャミング・ライク転移）を観察した（図 5 (b)）。すなわち、このサイ
ズの磁性粒子は磁場下で磁気双極子相互作用が等方的な熱ゆらぎよりも上回り、磁性粒子が強
固に物理接合している。 

図 2 本研究で合成した Fe3O4 微粒子。Fe3O4 は<111>が磁化容易軸のため磁場下では{111}面同士の
接合が予想される（scale bar: 1m）。 

図 3 本研究で合成したハイエントロピー層状水酸化物ナノシート。（左）TEM 像、（右）STEM-EDS 分析 

図4 本研究で合成したハイエントロピ
ー・スピネルナノ粒子の直流磁化曲線 



  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 
続いて、磁性コロイドの磁場誘起固化現象に及ぼす粒子径形状の効果を調べた。磁場下での粒

子接合を球の点接触から多面体の面接触にすれば粒子の接触面積が増加するため粒子間の摩擦
がより大きくなり、結果として降伏せん断降伏応力の増大を予想した。この検証実験のため、本
研究では球状と８面体の磁性粒子を用いた。前述したように、８面体粒子ではファセット面同士
が接するように粒子配向するため、面接触が実現できる。 
図 6 に高濃度（26vol%）にコロイド分散させた磁性コロイドの印加磁場と降伏せん断応力の関

係を示す。8面体粒子の磁性コロイドの方が球状のそれよりも高いせん断応力が観察された。特
に、高い磁場下（0.5T）で有意な増加が観察された。８面体粒子のファセット面同士が接する粒
子鎖の形成には高磁場下が必要であると推察された。 
 これまでに光や電子物性、触媒などの分野で、ナノ粒子やマイクロ粒子の形状に起因した機能
発現が報告されている。本研究は新に、力学物性制御においても粒子形状の重要性を示すもので
ある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
[3] 磁性コロイドの硬軟評価 
 図 1 に示した装置を用いて動的粘弾性を測定し、その特性から剛性率を評価した。その結果、
本研究で作製した磁性コロイドの剛性率は約 105Pa（at 0.3T）であった。粒子形状の効果が観察
されたが、剛性率の大幅な向上には至らなかった。人の感じる硬さの最大は骨の剛性率（~1010Pa）
である。そこで、装置の工夫によって剛性率の向上を試みた。せん断型と呼ばれるデバイスでは
ディスク面積およびディスク枚数を増やすことで剛性率を大幅に増大することが可能である。
本研究では研究協力者らによって、磁性コロイドを封入したせん断型デバイスを作製し、力触感
デバイスを実現した。今後は、映像情報と連動しながら、力の情報をプログラミングして提示す
る、硬軟プログラミングのデモ機を作製する予定である。 

図 5 (a) 磁性コロイドの磁場誘起固化現象、(b) 磁性コロイドの磁場下での流動曲線 

図 6 磁性コロイドの印加磁場と降伏せん断応力との関係 
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