
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１３１０２

基盤研究(B)（一般）

2015～2013

二分子膜系ソフトマターの構造レオロジー

Structural rheology in the bilayer membrane soft matter systems

４０４０１７８１研究者番号：

藤井　修治（FUJII, SHUJI）

長岡技術科学大学・工学（系）研究科（研究院）・助教

研究期間：

２５２８７１０７

平成 年 月 日現在２８   ５ １８

円    14,800,000

研究成果の概要（和文）：ソフトマターの代表である界面活性剤や液晶が形成する様々な秩序構造のレオロジー挙動は
、構造の違いに依らず統一的に理解できるのだろうか？統一的な理解を得るため、さまざまな秩序構造が内包する欠陥
のダイナミクスに着目した。コレステリック・ブルー相という液晶について、流動による欠陥の再配置が構造転移を引
き起こすことを示唆する結果を得た。これは、スメクチック相という異なる液晶について観察された結果と一致する。
欠陥ダイナミクスが、秩序構造のレオロジーを統一するための重要な因子であることを見出した。また、細胞核内部の
力学特性を初めて精密に測定した。

研究成果の概要（英文）：Our interest in this study is if rheological properties of the various meso-scale 
structure in soft matter systems can be understood in a unified manner. In this study, we focus on 
dynamics of defects which are included in the ordered phase of soft matter. In the smectic rheology, we 
elucidated that the defects are significantly related to the non-equilibrium structural transition and 
thus to its rheological behavior. As with the smectic rheology, cholesteric blue phase, which is one of 
the typical cubic phases, reveals the non-equilibrium structural transition under shear by re-aligning 
the defects. Our findings suggest that the rheological behavior of soft matter systems can be unified 
from the viewpoint of the defect dynamics.
We also succeeded to perform the rheological measurement in the nuclear interior of the living cell.

研究分野：ソフトマター物理
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１．研究開始当初の背景 
  
 ソフトマターのレオロジーは、高分子から
み合い系における土井・エドワーズ理論など
一部の例を除き、未だ発展途上にある魅力的
な研究課題である．様々なメソ構造体のレオ
ロジーは基礎・応用の両面から注目される重
要課題の一つであるにも関わらず、そのあま
りに多様なレオロジー挙動のために、物質や
現象ごとに個別の課題として扱われ、普遍性
の有無は十分に議論されてこなかった．ソフ
トマターのレオロジーを統一するため、申請
者は好村滋行准教授(首都大学東京・共同研究
者)とともにメソ構造や欠陥が関与する「構 
レオロジー」概念を提案し、欠陥ダイナミク
スの観点からラメラ相やスメクチック相など
層状構造のレオロジーにおける普遍性を探索
してきた．これまで、欠陥の生成・消滅ダイ
ナミクスにより、線形・非線形レオロジーに
加え、非平衡構造転移までも統一的に解釈で
きることを見出した．つまり、欠陥ダイナミ
クスに着目することにより、周期構造を形成
するソフトマターのレオロジーに普遍性を見
いだせる可能性を初めて指摘した．しかし、
これはソフトマターの中でも最もシンプルな
メソ構造について得られた知見であり、ソフ
トマターのレオロジーを統一するには、より
複雑な系に対しても普遍性を検討しなければ
ならない．本研究では、ラメラ相をはじめ、
様々な周期構造を形成する界面活性剤溶液や
液晶系を中心に、メソ構造の変化や欠陥ダイ
ナミクスに基づき、レオロジー挙動における
普遍性を探索する．そして、ソフトマターの
レオロジーに新たな展開をもたらす． 

２．研究の目的 
 ソフトマターのメソ構造が関与するレオ
ロジーを統一的に記述することは、基礎・
応用の両面において重要な課題である．本
研究の目的は、ソフトマターが形成する基
本的なメソ構造であるラメラ相、ベシクル
相、キュービック相の線形・非線形レオロ
ジーとずり流動が誘起する非平衡構造転移
を欠陥のダイナミクスに基づいて整理・統
合し、レオロジーの普遍的性質を見出すこ
とである．メソ構造や欠陥が関与するレオ
ロジーを「構造レオロジー」と名付け、実
験と理論の融合により新しいレオロジー体
系を構築する．欠陥ダイナミクスの観点か
らソフトマターのレオロジーを理解する試
みは本研究が初めてである．最終的な目標
として、二分子膜系ソフトマターの枠を超
えてその他のソフトマター群にも広く適用
可能な新しいレオロジー分野を開拓する． 
 またマイクロからメソ、マクロスケール
までに至る幅広い階層におけるレオロジー
情報を獲得し、細胞内のレオロジー測定に

も取り組む．これらの実験により、ソフト
マターの構造レオロジーの基礎が、バイオ
まで含めた領域で適用可能であることを明
らかにする． 
 
３．研究の方法 
(1) レオロジー：線形・非線形レオロジー
を計測するために、ストレス制御型のレオメ
ーターを購入し、倒立顕微鏡を組合せ、レオ
ーイメージングシステムを構築した．また、
流動下における小角散乱システムを導入し
た．これにより、レオロジー測定により得ら
れる粘弾性に加え、組織観察、ミクロな構造
変化などの情報を得ることが可能になった． 
 
(2) 画像解析：マイクロレオロジー測定で
は、系内に導入した蛍光プローブをトラッキ
ングする必要がある．共焦点レーザー顕微鏡
を用いて、プローブ粒子の二次元、三次元拡
散挙動より平均自乗変位を求め、マイクロレ
オロジーへと変換するソフトウェアを構築
した． 
 
４．研究成果 
(1) 三元ブロック共重合体ラメラ相の非平
衡メソ構造形成 
 
 ブロック共重合体ラメラ相は、ずり流動
下において複数の非平衡構造転移を示す．
一つは、ラメラの配向方向が変化するラメ
ラ配向転移であり、もう一つは微視的にラ
メラ構造を保持したままメソスケールの構
造が変化するラメラ/オニオン転移である．
では、これらの異なる構造転移がどのよう
な理由により選択されるのか、その原因は
明らかになっていない．構造転移の基本原
理を明らかにするためには、異なる構造転
移現象であっても同等に議論されるべきで
ある．しかし、両方の構造転移を実験が容
易な条件で発現する系を見出すことが難し
いために、これらの構造転移の特徴につい
て十分な議論がなされてこなかった．我々
は、ブロック共重合体 P123 水溶液が形成す
るラメラ相が、これら両方の構造転移を発
現することを明らかにしてきた．本研究で
は、作成した動的相図を基に、これらの構
造転移が発現する原因を探った． 
 これまでの研究よりすでに得ていた動的
相図では、低ずり速度ではラメラ/オニオン
転移が発現し、ずり速度の増加によりオニ
オン相が破壊され、ラメラ相が再形成され
る．さらにずり速度を増加すると、ラメラ
相の配向転移が発現する．この動的相図を
もとに、レオロジー測定を行い、各構造転
移の臨界ずり応力値を求めた． 



 図1にそれら臨界ずり応力値を溶媒である
ブタノールと水の組成比に対してプロットし
た．(a), (b), (c)はそれぞれ23、25、27℃でのデ
ータである．白抜きと塗りつぶしたシンボル
は、それぞれ配向転移とオニオン破壊が生じ
るずり応力を示す．図1では、配向転移とオニ
オン破壊はどちらもほぼ同じずり応力曲線上
に乗っているように見える．また、25℃では
どちらの構造変化も同じずり応力で起きてい
る．この結果は、異なるトポロジーの構造転
移であっても、実はその臨界ずり速度が、ず
り応力と二分子膜の曲げ弾性、または表面張
力とのバランスによって決まっていることを
示唆する．つまり、ラメラ相における非平衡
構造転移は、膜のゆらぎとずり流動場との動
的結合によって誘起されるのではなく、力学
的に誘起される構造転移であることを示して
いる． 
 これまで、ラメラ相において観察される
非平衡構造転移の原因は、ゆらぎと速度場
の動的結合により発現する不安定性にある
と考えられてきた．この結果は、通説とは
異なる新たな構造転移メカニズムを示して
いる． 
 
(2) リン脂質DMPG分散系の構造レオロジー 
 
 リン脂質 DMPG 分散系は、水溶液中におい
て球状ベシクルを形成する．DMPG 脂質膜のゲ
ル/液晶転移点近傍では、ベシクル構造に変
化が生じ、異常な粘弾性挙動が観察される．
本研究では、詳細なレオロジー測定をもとに、
DMPG ベシクル分散系の相図を作成した．これ
まで、ゲル/液晶転移点では、粘性率の異常
増大が報告されている．低 DMPG 濃度では粘
性率に一つのピークが観測されるだけであ
ったが、濃度の増加により、ピークが二つ出
現することを見出した．Rheo-SAXS 測定によ

り流動下にあるベシクル構造の配向度を計
算すると、粘性率のピーク時には高配向が観
察され、ベシクル構造が破壊されている可能
性が示唆された．一方、ピークが二つ観察さ
れるような DMPG 濃度では、ベシクル構造破
壊-ベシクル再形成-ベシクル構造破壊の経
路を辿って構造が変化することを示唆する
データを得た．ベシクル構造が崩壊後、ベシ
クルを再形成してから再度崩壊するという
挙動は、この構造転移が二分子膜の力学特性
に強く関与することを示唆している．また、
構造転移にあわせてレオロジー挙動も大き
く変化するため、ベシクル分散系のレオロジ
ーは、二分子膜の力学特性によって整理でき
る可能性があることをも示唆している． 
 
(3) コレステリック・ブルー相の非線形レ
オロジー 
 
 コレステリック・ブルー相は、液晶分子が
捻れながら形成したシリンダーが、格子状に
積層したキュービック相である．シリンダー
感では分子の捻れを連続させることが出来な
いため、位相欠陥が三次元的に連結した欠陥
ネットワークが形成される．この欠陥ネット
ワークの種類に応じて、ブルー相はI,II,III
の三種類に分類される．これらのブルー相の
うち、ブルー相Iを用いたレオロジー測定を行
った．ブルー相Iは欠陥ネットワークが周期的
規則性を持った秩序相である．その結果、ブ
ルー相I (BP-I)は降伏応力を持つのに対し、ブ
ルー相IIは降伏応力を持たないこと、さらに、
ブルー相I は、ずり速度の増加によりカイラ
ルネマチック相(N*) へと非平衡構造転移を
示すことが明らかになった.これらの現象は
Henrich博士らのシミュレーションにより“定
性的”に再現されている(Henrich et al., Soft 
Matter, (2013))が、詳細な欠陥ダイナミクスは
明らかになっていない.さらに実験では、N*
相への非平衡構造転移後、流動を停止しても
容易にブルー相Iへは回復しないことがわか
っている.これは、欠陥の再配置により系が準
安定状態に変化したためと解釈できるが、そ
の遅い緩和の起源も不明である.今後の課題
として、低ずり速度における降伏挙動、中間
の定常流動、高ずり速度における非平衡構造
転移まで、 全ずり速度範囲における欠陥ネッ
トワークの組換え・再配置ダイナミクスを明
らかにする必要がある．  

(4) 細胞核内のマイクロレオロジー 
 
 細胞核内部のレオロジー特性は、その研究
例も少なく、いまだ明確ではなく、粘弾性流
体的であるのか、粘弾性固体的であるのかす
ら不明のままである．細胞核内部のレオロジ
ー測定を行うには、マイクロレオロジー法を
用いる必要がある．これまで細胞核内におけ
るマイクロレオロジー測定では、核内部にど
のようにプローブを導入するのかが問題に

図 1 異なる温度における配向転移とラメラ/
オニオン転移の臨界ずり応力値.  



なっていた．マイクロレオロジーのプローブ
には、コロイド粒子が用いられるのが一般的
である．ところが、細胞核内部にコロイド粒
子を取り込む際に、細胞は大きなダメージを
受けてしまうため、コロイド粒子はプローブ
として適さない．そこで、細胞が有する蛋白
質を凝集させて生体プローブとして活用す
ることを考えた． 
 図 2(a)は、細胞核内部において蛍光標識さ
れた蛋白質を示す．さらに、これらの蛋白質
の運動の軌跡を図 2(b), (c)に示す．この軌跡
より蛋白質の平均自乗変位を求め、一般化ア
インシュタインの関係式を適用することに
より、媒体である細胞核内部の力学特性を求
めることに成功した(論文準備中)． 

 
  求めた細胞核内部の粘弾性関数を図 3に
示す．得られた細胞核内部の粘弾性関数では、
高周波領域では貯蔵弾性率 G’と損失弾性率
G’’の傾きが 0.5になるなど、高分子溶液に類
似した性質が見られた．このことは、細胞核
内部に DNA が密に詰まっているという事実
と直感的にも一致し、DNA の高分子的特性
が、細胞核内部のレオロジー挙動を決定して
いることの証左である．高分子性が細胞核内
部のダイナミクスを支配しているというこ
とは、生細胞であっても高分子の物理が、そ
の生理活性にも影響していることを示唆す
る．物理的側面から細胞のダイナミクスを詳
細に検討することが可能になったとも言え
る． 
 今後、生体プローブ間の相互相関関数解析
を行い、さらに詳細に高分子性が細胞のダイ
ナミクスにどこまで関与しているのか、その
限界を探る予定である．現在、相互相関関数
解析を行うためのプログラムを準備してい
る段階である． 
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