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研究成果の概要（和文）： 
本研究課題では，等方的な媒質（溶媒）の代わりに異方性溶液である液晶中に分散したコロイ

ド粒子の三次元自己組織構造の作成およびその制御を目指した基礎的研究を行った．まず，光

ピンセットを用いた粒子間力測定およびコンピューター・シミュレーションによる粒子間力の

算出を行ない，液晶中の粒子間相互作用の解明に成功した．さらに、光ピンセットにより発生

させた光電場勾配および局所熱勾配を用いて，１，２，および３次元構造を作成する方法に関

して新たな知見を得ることに成功した． 
 
 
研究成果の概要（英文）： 
In this research, we performed fundamental study which aimed at formation and control 
of three-dimensional self-organized structures of colloidal particles in liquid crystal 
which is an anisotropic liquid. Firstly, we succeeded in the elucidation of the 
interparticle force in liquid crystal by both the experimental force measurement using 
an optical tweezers and the force calculated by computer simulation. Furthermore, we also 
succeeded in acquiring new knowledge about the method of creating one-, two-, and a 
three-dimensional structure using the optical electric field gradient and local thermal 
gradient of the optical tweezers. 
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１．研究開始当初の背景 
近年，メソスコピックサイズの微粒子を配
列させたフォトニック結晶が，新たな光学デ
バイス用材料あるいはメタマテリアルの候
補として注目され，基礎・応用の両面から盛

んに研究が行われている．その作成法として，
従来は重力を用いた沈降法などの簡便では
あるが，制御性に乏しい方法が主として用い
られて来た．このため，１種類の微粒子から
なる最密充填結晶の作成は可能であるが，複
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図１. ダイポール型粒子間力の距離依存性． 

数種の粒子からなる複雑なメソスコピック
構造や最密充填でない構造を実現すること
は原理的に困難である．しかし，種々のヘテ
ロ構造の実現は今後のフォトニックデバイ
スへの応用を考える際に必須であると考え
られる．このような背景のもと，本研究課題
では，液晶が秩序，すなわち「方向秩序を持
った液体」であることに注目し，その異方的
秩序を利用することで，液晶中で上述の要求
を満たす新規のコロイド粒子構造の実現を
目指した． 
 
２．研究の目的 
液晶中の粒子は液晶の秩序を乱す「欠陥」
であり，これらによる乱れを最小とするよう
に，粒子間に長距離相互作用が働くことが近
年，理論的に明らかとなってきた．従って，
液晶中では，この粒子間相互作用を利用して，
極めて安定な構造形成が可能となる．しかも
この相互作用が粒子に付随して誘起される
欠陥構造の対称性を反映して，従来の水など
の等方性媒質中とは異なり，異方的であるこ
とが理論的には予測されている．実際に，最
近，Musevic らは光ピンセットを用いて液晶
中でコロイド粒子を配列させ，２次元結晶の
作成に成功している [Science, 2006]． 
本研究では，まず，液晶中のコロイド粒子
間相互作用を光ピンセットを用いて精密に
計測し，得られた結果を液晶の配向場シミュ
レーションを基にした粒子間力計算の結果
と直接比較することで，粒子間相互作用を解
明することを目指した．次に，得られた知見
を基にして任意の２次元，３次元構造体の作
成および制御を目指した基礎的研究を行な
うことを目指した． 
 
３．研究の方法 
本研究課題では液晶（主にネマチック液
晶）を媒質として用い，その中に分散したコ
ロイド粒子を自己組織的に集積し，３次元構
造体（結晶）を作成し，その構造制御を行な
うための方法論の確立を目指した．具体的に
は以下の２つの研究を行なった． 
（１）粒径の異なる粒子間および表面の性質
の異なる粒子間に働く相互作用を２ビーム
光ピンセットにより直接測定するとともに，
液晶の弾性理論に基づく理論シミュレーシ
ョンを行い，その定量的な評価を行なった． 
（２）レーザー光により作成した局所熱勾配，
光電場勾配などの外場を用いた液晶中での
３次元自己組織化構造の作成および制御法
の開発を行なった． 
 
４．研究成果 
本研究では，従来の水などの等方的な媒質

の代わりに異方性液体である液晶を用い，液
晶中のコロイド粒子間に働く長距離かつ異

方的な相互作用を利用することにより，コロ
イド粒子の３次元自己組織構造の作成およ
び制御を目指した以下のような基礎的研究
を行なった． 
 
（１）異粒径粒子間の相互作用および異種粒
子間の相互作用の直接測定 
従来，液晶中での粒子間相互作用の研究は
同じサイズの粒子間のみに限定されていたが，
粒子周囲の液晶場のひずみがそのサイズに依
存して大きく変化するために，粒子間相互作
用の形態は両者のサイズ比に依存して大きく
変化するものと予想される．このため，粒径
の異なる粒子で形成される安定な高次構造に
もこれまでにない多様性が生まれるものと考
えられる．実際，我々は液晶－高分子相分離
系において粒径の異なる粒子が混在すること
で種々の新たな規則的構造が形成されること
を報告している[Phys. Rev. E, 2008]．また，
このような粒子間相互作用を実験・理論両面
から定量的に理解することは，今後，欠陥の
少ない構造を作成するための，あるいは合金
様の新規構造を設計するために有用な基礎的
知見を与えるものと考えられる． 
本研究では，２つの光ピンセットを用いて
各々の粒子を捕捉し，一方のビームを固定し，
他方のビーム位置を移動させ粒子間距離を変
化させながら，固定したビームにより捕捉さ
れた粒子位置の変化から粒子間力を測定した．  
一方，理論シミュレーションでは，液晶場の
弾性エネルギーを最小化する液晶配向場を数
値的に求め，これから粒子間に働く力の算出
を行なった[Fukuda, Phys. Rev. E, (2004)]． 
両者の方法を用いて粒子に点欠陥が付随す
るダイポール型粒子を用いて同じ粒径および
異なる粒径粒子間の相互作用を調べた（論文
[2]）．その結果，実際の測定結果およびシミ
ュレーションの結果が完全に一致することが
確認された（図１）．このような理論と実験
の定量的比較は従来なされておらず，我々の
提案する方法論の有効性を示す有力な証拠と
なるといえる． 
また，粒子サイズが異なる場合にはその位

置に依存して力の大きさが変化する配置に関
する非対称性が明らかとなり，これを用いる



図２. S型粒子（左）とP型粒子（右）周囲の液晶の

配向． 

図４. 厚いセル中での粒子配列（左）と薄い

セル中での粒子配列（右）． 

図３. ひも状欠陥を伴う粒子で構成した構造

体(クロスニコル) 

ことで液晶中でのコロイド構造体は非対称構
造を自発的に作成する可能性があることがわ
かった． 
一方，図２に示すような土星型欠陥を付随

する粒子（S）や表面欠陥を伴う粒子（P）な
どの異種欠陥を伴う粒子間力の測定も行った．
その結果，これらの粒子は電気的４重極子と
同じ形の粒子間力を示すことが明らかとなっ
た．これに加え，粒子間と液晶の配向方向と
のなす角度を変化させ，粒子間力の異方性に
ついての測定も行なった．さらに，得られた
結果を現象論的な理論と比較し，その遠距離
での妥当性と近距離で破綻する理由を議論し
た．これらの結果は現在，論文投稿中である． 
 
 
 
 
 

（２）棒状構造体の相互作用測定 
コロイド粒子の構造体の安定性を定量的

に評価するために，多数のコロイド粒子から
なる直鎖状クラスターと単独粒子間の相互
作用を光ピンセットを用いて直接測定を行
った．その結果，単独粒子とクラスター間の
相互作用はクラスターサイズにあまり依存
せず，粒子間相互作用には重ね合わせが成立
しないことがわかった（論文投稿準備中）． 
この測定を行う際には，クラスターと球を

同時に光トラップから外し，引力により接近
する粒子速度と粒子の受ける実効的な粘性
力から粒子間力を測定する「フリーリリース
法」を用いた．しかし，従来の方法では，粒
子間距離が小さいときには粒子間の実効的
な粘性が増加するため，正確な粒子間力を測
定することが困難であった．しかし，我々は
流体的な潤滑効果を理論的考慮した補正を
加えることで粒子間力を求める「補正フリー
リリース法」を新たに開発することにより，
光ピンセットを用いた場合と同じ粒子間力
測定に成功した． 
一方，棒状のガラス粒子と球状粒子の相互

作用の測定も行ったが，この際には棒状粒子
の先端の形状に依存して，粒子長軸の方向が
液晶の配向方向からずれることを見出した．
このずれは棒の長さとともに減少し，十分長
い棒の場合には液晶の方向に配向すること
が明らかとなった． 
（３）セルの配向制御を用いた２次元構造体
の構造制御 
セルの表面処理を制御して，セル内の液晶
に種々の配向状態を実現し，この中で光ピン
セットを用いた粒子の２次元構造作成を行
なった．ことに，液晶をねじる配向状態にし

た場合には，粒子の周囲にリング状欠陥を形
成する粒子のリングが変形し，粒子にキラリ
ティーを付与できることがわかった． 

 
（４）光ピンセットを用いた２次元，３次元
構造体の配向制御 
セル中の高さの違う位置に２次元結晶を
作成し，それらを操作することで３次元結晶
を得ることを目指した．しかし，従来認識さ
れていなかったセルの界面での配向と粒子
表面での配向に依存して相互作用が変化す
ること（壁面相互作用），セル厚が厚いと１
次元結晶を２次元配列に充填することが困
難になり，幅の小さな帯状の２次元結晶のみ
が安定化すること（セル厚効果）を発見した．
このため，２次元充填結晶を作成するために
は粒子サイズとセル厚がほぼ同程度でなけ
ればならないことが明らかとなった．このこ
とは，単純に２次元結晶を積層して３次元化
する方法では３次元充填結晶の作成は困難
であることがわかった（図４）． 
 

一方，等方相において熱泳動および光ピン
セットを用いて凝集体を作成し，これをネマ
チック相に急冷する方法では，ランダムな扁
平状３次元凝集体の作成には成功した．しか
し，その凝集体中での欠陥構造や詳細な充填
構造については共焦点蛍光顕微鏡等による
解析が必要であり，今後さらに研究を推進す
る予定である． 
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