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研究成果の概要（和文）：　せん断流は、ソフトマターの空間構造を一変させるだけでなく、時間反転対称性を
破ることによりゆらぎや応答の性質をも変化させる。本研究ではレオメーターと共焦点レーザー顕微鏡を組み合
わせた装置を製作し、主にせん断流下でソフトマターの非平衡構造とゆらぎの研究を行った。液晶、コロイド、
アクチン水溶液等のソフトマターにせん断を印加し、ゆらぎと応答を測定した結果、非平衡系に特有な現象が観
測された。例えば、せん断流下の液晶およびコロイド粒子系では非平衡系に特有な非保存力が出現し、異常なゆ
らぎや応答が観測された。液晶に関しては、液晶のダイナミクスを記述するエリクセン－レスリー理論を用いて
実験結果を考察した。

研究成果の概要（英文）：   Shear flow can change not only the structure of soft matter but also the 
nature of fluctuation and response by breaking the time-reversal symmetry. We constructed a system 
combining a rheometer and a confocal laser scanning microscope to mainly observe non-equilibrium 
structures and fluctuations under shear flow. We successfully observed anomalous fluctuation and 
response in nematic liquid crystal and colloidal systems, which are brought about by 
non-conservative forces characteristic to non-equilibrium systems. As for the liquid crystal, we 
analyzed the results in terms of the Ericksen-Leslie theory and furthermore derived a modified 
fluctuation-dissipation relation. 

研究分野： ソフトマター物理学

キーワード： ソフトマター物理　せん断流　ブラウン運動　液晶　高分子　非ニュートン流体　マイクロレオロジー
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 光ピンセット等のメソスケール領域での
測定法が発展したことによって、微小空間で
ゆらぎおよび応答関数の測定が可能となり、
非平衡ゆらぎに関する理論の検証が相次い
でなされるようになった。例えば、レーザー
ピンセットによりビーズをランダムに２点
間でスイッチさせる系においては平衡系統
計力学の金字塔である遥動散逸定理が破綻
し、Harada-Sasa 等式が成立することが実証
されている。本研究開始当初にはこのような
非平衡定常ゆらぎに関する実験的研究が多
くなされるようになっていた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、このような実験的研究の現状
から一歩踏み出し、さらに非平衡定常ゆらぎ
の本質に迫るために、多自由度および連続系
を測定対象とする。具体的には、コロイドの
多粒子系に加えて、一様な流体ではあるが、
異方性を持ち、棒状分子の配向方向が揺らぐ
液晶（連続系）、さらにはアクチンを始めと
する生体物質などのソフトマターをターゲ
ットとする。ソフトマターは文字通り柔らか
く、ゆらぎおよび外力に対する応答関数を測
定するには格好の材料であるばかりでなく、
メソスケールでの応答（ある場合にはレオロ
ジー特性）を解明することは応用上も重要で
ある。しかし、非平衡ソフトマターの測定に
は既存の装置で対応できないことが多い。そ
こで、本研究では、非平衡定常系におけるソ
フトマターのゆらぎおよび応答関数の測定
手法を開発し、それを用いて非平衡定常ゆら
ぎの個別性と普遍性を解明することを目的
とする。 
 
３．研究の方法 
 ソフトマターの非平衡定常ゆらぎ、応答関
数および構造を測定するために、せん断流下
でステレオ蛍光顕微鏡観察および応力測定
を同時に行なう装置と電場およびせん断流
下で構造観察とレオロジー測定を同時に行
なう装置を作製する。これらの装置を用いて、
せん断流下におけるネマチック液晶の配向
ゆらぎと微小交流電場を印加したときの応
答関数を測定し、非平衡定常系における揺動
散逸定理を調べる。また、コロイドの濃度お
よびせん断速度を変えながらせん断流下に
おけるブラウン運動を観測し、コロイドの濃
度増大に伴う熱的ブラウン運動から非熱的
ブラウン運動へのクロスオーバーの物理を
明らかにする。さらに、高電場を印加した際
に液晶中に発生する乱流状態におけるレオ
ロジーを調べる。アクチン等の棒状高分子か
らなる水溶液のレオロジーについても構造
との関係を解明する。 
 
４．研究成果 
 以下、非平衡状態におけるゆらぎと構造に
関して本研究で得られた研究成果を示す。 

（１）せん断流下におけるネマチック液晶の
配向ゆらぎ 
 せん断流により時間反転対称性が破れた非
平衡定常系は平衡系にはない特徴的なダイナ
ミクスを示す。ネマチック液晶では電場に対
して特異な応力応答が実験的に観測されてい
たが、今回その起源である非保存力をエリク
セン‐レスリー（EL）理論を基に検討した。せ
ん断流を印加すると通常ディレクターは流動
配向によりせん断面内で流れ方向と一定の角
度をなして安定化する。このとき、せん断面
内のゆらぎと面に垂直なゆらぎは独立である
が、静磁場を印加して平均の配向方向がせん
断面からはずれるとこれらのゆらぎが相互に
影響し合うようになり、非保存力が現れるこ
とがわかった。この非保存力が特異な応力応
答の起源であることを明らかにした。さらに、
線形安定性を調べ、図１に示すような印加磁
場に対する相図を作成した。色の着いた部分
が不安定領域である。また、ゆらぎの時間相
関関数と応答関数を計算し、この系で成立す
る搖動散逸関係を導出した。 
せん断流下のネマチック液晶に関しては次

のような実験も行った。定常せん断流に加え
て直流電場も印加し、さらに微小な交流電場
を印加したときの応力の応答を観測した。定
常せん断流下では液晶分子はせん断面内で流
れ方向と一定の角度をなしているが、交流電
場を印加すると分子の方向が変化し、それに
より応力も変化する。図２に直流電場 0E を変
えたときの応力応答の交流電場周波数依存性
を示す。直流電場が小さいときはデバイ型で
あるが（図2(a)）、大きくなるにつれて高周波
側の実部の値がゼロから大きくなり、プラト
ーが現れている（図2(b)）。さらに大きくなる
と、高周波側の実部は低周波側より大きくな
り、これに伴い、虚部は反転している（図2(c), 
(d)）。高周波側で応答が持続するのは希な現
象である。本研究では液晶の基礎理論である
エリクセン・レスリー方程式からこの結果を
再現できることを示した。この現象はオンサ

図１．液晶 5CB の物性定数を用いて計
算した磁場空間内の不安定領域。せん
断流の速度勾配および流れの方向はそ
れぞれ z と x 方向． 



ーガーの相反関係とも関係していることを示
すことができる。 
 
（２）せん断流下におけるコロイド粒子のブ
ラウン運動 
 コロイド粒子のブラウン運動もせん断流
によって著しく変化する。我々はすでにニュ
ートン流体（水）にせん断流を印加したとき
に、流れ方向の平均自乗変位に時間の３乗の
項が付け加わること（異常拡散）を示してい
る。今回、粒子の３次元座標を測定できるス
テレオ顕微鏡を用いて流れ方向（x 軸）と速
度勾配方向（z 軸）の変位の相関を調べた。
位置 r、 rでの流体の速度 ( )v r  に対して、 

( ) ( ( ) (0) ( ( )) )C t r t r v r t tαβ α α α= − − ×


( (2 ) ( ) ( (0)) )r t r t v r tβ β β− −


を定義する。 ( )C tαβ

は rα と rβ に相関がなければゼロになり、さら 
に 時 間 反 転 対 称 性 が 成 立 す れ ば

( ) ( )C t C tαβ βα− = となる。すなわち、時間反転

対称性が成立すれば ( )C tαβ は対称となる。図

3 に無せん断流下とせん断流下（2 s-1）の

( )xzC t と ( )zxC t を示す。無せん断下では両方

ともゼロであるのに対し、せん断流下ではゼ

ロでない値をとり、さらに両者は異なってい

る。これより、せん断流下では流れ方向と速

度勾配方向の変位に相関が現れ、時間反転対

称性が破れることが検証された。この結果は

ランジュバン方程式からの計算結果と一致

する。 
せん断流下のキサンタン水溶液中の蛍光

ビーズのブラウン運動についても調べた。キ
サンタン水溶液はシアシニングを起こす典
型的な流体であるので、ブラウン運動へのせ
ん断の効果が期待される。図 4 に渦度方向に
おける粒子の平均自乗変位（MSD）のせん断
速度依存性を示す。水のようなニュートン流
体では渦度方向の MSD は静止状態と同じで
変化しないが、キサンタン水溶液ではせん断
速度とともに増大している。これはキサンタ
ン分子間に水を介した相互作用があり、濃厚
微粒子分散系で観察される非熱的ブラウン
運動に相当する現象が起こっているものと
考えられる。さらに、MSD のキサンタン濃度
依存性も調べた。濃度を上げると MSD は一
旦は減少するが、濃度が高くなると増大に転
じている。この事実も非熱的ブラウン運動の
存在を支持している。 

 
（３）F-アクチン水溶液のシアバンディング 
 せん断流下において F-アクチン水溶液が
低粘度と高粘度の２相に分離すること（シア
バンディング）を我々は見出しているが、今
回 F-アクチン濃度のバンド形成に及ぼす影
響を調べた。図 5 にせん断速度とアクチン濃
度の相図を示す。シアバンドは限られたせん
断速度領域のみで出現し、さらにバンドが形
成される臨界濃度（約 0.15 mg/ml）が存在す
ることが分かった。アクチンの平均の長さ 1 
µm から簡単なモデルをもとにこの臨界濃度
を再現することができた。さらに、各相にお
けるアクチンフィラメントの配向分布の測
定を行なった。測定には蛍光標識したアクチ
ンと無標識のアクチンを 1:225 になるように
調製した水溶液を用いた。この試料を、下側
のステージをガラス板で置き換えたコーン
プレート型レオメーターにセットし、シアバ
ンドが形成されるせん断速度（0.32 1/s）を印
加し、共焦点レーザー顕微鏡により観測した。
観測画像から速度勾配方向の流速分布を求
めた結果を図 6(a1)に示す。観測点におけるギ
ャップは 92µm である。下側に高せん断層、

図 2．せん断速度 10 s-1において異なる直
流電場での応力応答の周波数依存性． 

図 3．相関関数の xz と zx 成分．
実線は理論． 図 4. 渦度方向の MSD. 



上側に低せん断層が形成されている。図には
示されていないが、実際にはさらに上に高せ
ん断層が存在する。低せん断層と高せん断層
における３次元画像をそれぞれ(a2)と(a3)に
示す。低せん断層では比較的等方的であるの
に対し、高せん断層では x 軸方向（流れ方向）
にアクチンフィラメントが配向しているの
がわかる。ここでは画像の３次元空間相関関
数から配向テンソル 1/ 3q n nαβ α β αβδ= − ⋅
（ n :アクチンフィラメント方向の単位ベク
トル）を以下のように求めた。３次元画像の
空間相関関数を 

( ) ( )3
0 , 1

exp / 2ij i ji j
c r c c x x

=
= −∑

のようにガウ

ス関数で近似すると、蛍光標識されたアクチ 
ンフィラメントが十分細く、濃度が十分低け 

れば、関係式 ( )1 1/ Trn n c cα β αβ
− −= を示すこ

とができる。つまり、空間相関関数から配向 
テンソルを求めることができる。ただし、実
際には深さ方向の分解能を考慮して、補正を 

行なう必要がある。図 6(b)に
3

, 1
1ij i ji j

c x x
=

=∑
を満たす面を示す。低せん断層（上図）と比 
べ高せん断層（下図）では流れ方向に配向度
が大きいことが分る。図 6 (c)は配向分布を示
しているが、同様な異方性を見ることができ
る。棒状高分子に対する土井・エドワード理
論によるとせん断応力は x zn n に比例する。
今回、本実験によって初めて高せん断層と低
せん断層でこの値が一致することを示すこ
とができた。 

 
（４）液晶電気対流により誘起された負の粘
性と履歴曲線 
ネマチック液晶に電圧を印加すると対流

が発生するが、この状態におけるレオロジー
測定が長屋らによって行われ、負の誘電率異
方性（ダイレクターに平行方向より垂直方向
の誘電率が小さい）を持つ液晶では電圧を上
げていくとせん断応力が減少することが報
告されていた。本研究では、高電圧側を測定
したところせん断応力が負となることがわ
かった。また、応力ゼロの状態でレオメータ
ーの平行平板間に挟んだネマチック液晶に
電場を印加し、液晶電気対流を発生させると、
円盤が自発的に回転する現象が見出され、こ
の回転方向が外力により反転することも確
認された。さらに、せん断応力制御によりせ
ん断速度との関係を負の領域を含めて測定
したところ、これらの量の間に強磁性体や強
誘電体などで見られる履歴曲線が観測され
た（図 7(a) ）。これより、この性質を
ferroviscosity、この状態の液晶を ferroviscous 
fluid と命名した。また、せん断速度制御によ
り測定を行なうと図 7 (b)のような S字曲線が
観測され、明らかに粘度が原点付近で負にな
っていることが分かった。さらに、電場を変
えると履歴曲線や S 字曲線が相似的に変化す
ることから、次元解析的考察を行ない、応力
とせん断速度を電場の自乗でスケールする
と電場の異なるデータがすべて一つのユニ
バーサルな曲線に乗ることを示した（図 7 (c)
と(d)）。実験結果をエリクセン・レスリー方
程式により解析したところ、応力は粘性と電
場を起源とする２種類に分離できることが
分かり、負の粘性に寄与するのは後者である
ことが明らかになった。また、乱流状態にお
けるダイレクターの配向分布を考慮したモ

図 6．(a1)速度分布．(a2)低せん断層
と(a3)高せん断層の構造．(b)配向分
布と(c)配向分布関数． 

図 5．せん断速度－アクチン濃度相図． 
○がシアバンドが観測されたところ． 



デルにより実験によって得られた履歴曲線
を再現することができた（図 7(d)の実線）。 
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