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研究成果の概要（和文）：微粒子／液晶複合ゲルのレオロジー特性に与える液晶相構造の影響を検討し、ゲルのレオロ
ジー特性は、液晶相に分子配列の層構造を導入すると向上し、らせん構造の導入により低下することを明らかにした。
また、高分子修飾シリカ微粒子を用いて複合ゲルに高分子を導入することで、従来材料よりも貯蔵弾性率が約1桁高い
ゲルを得ることに成功した。このゲルは、破断と凹みの２つの損傷修復能を有することがわかった。さらに、金ナノロ
ッドを添加することにより、近赤外光応答性を有する複合ゲルの創製に成功した。

研究成果の概要（英文）：We revealed that the mechanical properties of particle/liquid-crystal composite 
gels were improved by introducing the layer structures of molecules into liquid-crystal phases. On the 
other hand, helix structure in liquid-crystal phases was found to worsen the mechanical properties of the 
composite gels. In addition, by introducing polymers into the composite gels, we found that the storage 
modulus of the composite gels was increased by an order of magnitude compared to that of the previous 
composite gels. The developed composite gels exhibited two self-healing abilities: spontaneous repairing 
of surface dents and photochemical mending of surface cracks. Furthermore, we successfully developed 
near-infrared-light responsive composite gels by means of a gold nanorod as an additional component.

研究分野： 材料化学

キーワード： 液晶　ゲル　自己修復
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
液晶は、棒状あるいは円盤状の有機分子が

作る特殊な液体であり、多彩な分子集合状態
（液晶相）が自発的に形成される。そして、
集合状態に由来する電気・光学物性の異方性
と液体の流動性を利用して、主にディスプレ
イに応用されてきた。最近では、液晶を用い
た調光ガラスが、航空機や住宅等の窓ガラス
に使われるなど、省エネ・省資源や安心・安
全の観点から、種々の液晶材料や部材が開発
されている。これまでに我々は、新しい液晶
材料として、液晶に微粒子や液滴などが分散
した微粒子／液晶複合材料に着目し、液晶の
自己組織化を利用した微粒子の高次凝集構
造の構築と、外部刺激として光を用いた凝集
構造の制御を検討してきた。そして、光刺激
により分子形状が変化（光異性化）するアゾ
ベンゼン化合物を導入した光応答性複合材
料において、微粒子の二次元凝集構造の光制
御を達成した。また、微粒子が 3 次元網目構
造を構築することにより発現するゲル状態
において、アゾベンゼン化合物の光異性化反
応に基づくゲル－ゾル光制御と、それを利用
した光修復ゲルの開発にも成功した。 
液晶と同様にソフトマテリアルに属する

ゲルは、医療や食品などの広範な分野におい
て利用されており、今後の更なる材料研究の
進展と用途開発が期待されている。我々が最
近取り組んできた、微粒子／液晶複合ゲルは、
単純な混合過程のみで容易に作成可能な点
で、これまでのゲルと比べて優位性をもって
いる。したがって、その基礎科学を発展させ、
従来の材料を超えるような優れたレオロジ
ー特性を有するゲルを創製することで、より
実践的な産業応用につながる可能性を秘め
ている。例えば、レオロジー特性の中でも、
高い貯蔵弾性率（貯蔵弾性率：材料が内部に
エネルギーを貯蔵する能力に相当し、硬さを
表す）と大きい限界ひずみ（限界ひずみ：ゲ
ル状態が崩壊するせん断ひずみの値であり、
丈夫さを表す）を達成することができれば、
高強度・高じん性（硬くて丈夫）なゲルを作
製できる。 

 
２．研究の目的 
上記の背景を踏まえ、本研究は、微粒子／

液晶複合ゲルのレオロジー特性に与える液
晶相構造の影響と高分子や金ナノロッドを
フィラーとして添加したとき影響を解明し
て、高強度・高じん性なゲルを創製するとと
もに、フィラーの特性を活かした新機能性ゲ
ルを開発することを目的する。 

 
３．研究の方法 
（１）微粒子/液晶複合ゲルのレオロジー特
性に与える液晶相構造の影響 
液晶には、分子集合状態の秩序度によって、

様々な相構造が存在する。これまでの微粒子
／液晶複合ゲルの研究は、液晶相の中でも最
も秩序度の低いネマチック相を示す材料を

用いて行われていた。本研究では、ネマチッ
ク相構造に分子配列の層構造が導入された
スメクチック相と、キラル剤の添加により分
子配列のらせん構造が導入されたコレステ
リック相をそれぞれ発現する材料を用いて、
複合ゲルのレオロジー特性（貯蔵弾性率と限
界ひずみ）に与える液晶相構造の影響を検討
した。 
 

（２）微粒子/液晶複合ゲルのレオロジー特
性と自己修復性に与える高分子添加の影響 
機能性材料の開発においては、材料を構成

する基本的な要素を精査するだけでなく、二
次的な添加剤（フィラー）が与える効果を検
討することも重要である。実際にこの観点に
おいて、ゴムやセラミックスなどでは、高分
子等が添加剤として用いられている。本研究
では、微粒子表面に高分子が化学的に修飾さ
れた高分子修飾微粒子を用いることにより、
複合ゲルのレオロジー特性に与える高分子
添加の影響を検討した。また、微粒子／液晶
複合ゲルの機能である自己修復性に与える
影響についても検討した。 
 
（３）微粒子/液晶複合ゲルのレオロジー特
性に与える金ナノロッド添加の影響と近赤
外光応答性を有する自己修復ゲルの開発 
複合ゲルのレオロジー特性に与えるフィ

ラー添加の影響として、棒状の金ナノ粒子で
ある金ナノロッドを微粒子／液晶複合ゲル
に導入した際の物性評価を行った。また、フ
ィラーの特性を活かした新機能性ゲルの創
製として、金ナノロッドのフォトサーマル効
果（近赤外光を吸収して熱を発生）を利用し
た近赤外光応答性を有する自己修復ゲルの
開発を行った。 
 

４．研究成果 
（１）微粒子/液晶複合ゲルのレオロジー特
性に与える液晶相構造の影響 

図１に、ネマチック相とスメクチック相を
示す液晶をそれぞれ用いて調製した微粒子

 
図 1 微粒子／液晶複合ゲルのレオロジ
ー特性（●、▲：貯蔵弾性率；○、△：損失
弾性率）に与える液晶相構造の影響（周
波数依存性、25 oC） 



／液晶複合ゲルの弾性率の周波数依存性を
示す。ネマチック相を示す液晶を用いた複合
ゲルの貯蔵弾性率（▲）は、測定周波数領域
において103 Paオーダーの値であった。一方、
スメクチック相を示す液晶を用いた複合ゲ
ルの貯蔵弾性率（●）は、104 Pa オーダーで
あった。このことから、分子配列の層構造を
有するスメクチック相を発現する液晶を用
いることによって、複合ゲルの貯蔵弾性率は
約 1桁増加することがわかった。 

一般的に、材料は硬くなると、力学的な歪
みに対しては脆くなる性質がある。そこで、
ネマチック相とスメクチック相を示す液晶
をそれぞれ用いて調製した複合ゲルについ
て、動的粘弾性の歪み依存性を測定した（図
２）。両試料について限界歪み（γc）を比較す
ると、ネマチック相）を用いた複合ゲルは約
7 %であり、スメクチック相を用いたゲルで
は約 5 %となり、ほとんど低下しなかった。
このことから、微粒子／液晶複合ゲルにおい
て、分子配列の層構造を有する液晶を用いる
と、ゲルの丈夫さ（限界ひずみ）をほとんど
低下させることなく、硬さ（貯蔵弾性率）を
約 1桁増加できることがわかった。一般的な
物理ゲルにおいては、ゲル化剤濃度の増加等
により貯蔵弾性率を増加させた際、限界ひず
みの低下が不可避であることから、この結果
は物理ゲルの動的粘弾性に関する新しい知
見であり、液晶を用いたゲルにおいてのみ達
成可能なゲル物性の制御法である。 

一方、ネマチック相に分子配列のらせん構
造を導入したコレステリック相を発現する
液晶を用いた場合には、スメクチック相にお
ける結果とは逆に、限界ひずみと貯蔵弾性率
は、ネマチック相に比べて、らせん構造のピ
ッチが短くなるにつれ低下することがわか
った。これらの結果は、分子配列のミクロ凝
集構造がゲルのレオロジー特性に大きな影
響を与えることを示しており、ゲルのレオロ
ジー特性は、層構造導入より向上し、らせん
構造導入によって低下することを明らかに
した。 

（２）微粒子/液晶複合ゲルのレオロジー特
性と自己修復性に与える高分子添加の影響 
高分子修飾シリカ微粒子を用いて調製し

た微粒子／液晶複合ゲルのレオロジー特性
を測定したところ、高分子を修飾していない
微粒子を用いた従来の複合ゲルに比べ、貯蔵
弾性率が約 1桁高い複合ゲルが得られた。ま
た、レオロジー特性の温度依存性を測定した
ところ（図３）、微粒子／液晶複合ゲルは、
低温側において貯蔵弾性率が 104～105 Pa 程
度の硬いゲル状態と、高温側において貯蔵弾
性率が 102～103 Pa 程度の軟らかいゲル状態
を示した。また、硬いゲル状態においては、
液晶相構造の熱転移により、不透明状態と透
明状態が示し、全部で３つのゲルレオロジー
レオロジーおよび熱特性に与える微粒子の
添加濃度と高分子鎖の分子量の影響を詳細
に検討したところ、貯蔵弾性率は、微粒子濃
度の増加に対してほぼ線形に増加すること
が分かった。また、分子量に対しては、ある
一定以上の分子量において、定常値を示すこ
とが分かった。一方、微粒子の濃度と高分子
鎖の分子量が小さいとき、ゲルの熱安定性は
著しく低下することを明らかにした。 

従来の材料は塑性変形特性を示すため、表
面の変形を自律的に復元することが不可能
であったが、今回開発した材料は、液晶によ
る高分子鎖の可塑化により、高分子鎖が部分
的にゴム状態となり、弾性変形を示すように
なった。これにより、表面に変形が生じた際
に、変形の自律的復元能を発現した。さらに、
光応答性材料を組み合わせることによって、
ゲル－ゾル光転移を利用した表面破断の光
修復も可能であり、表面変形の復元と表面破
断の修復の両方の損傷修復が可能な従来に
ない自己修復ゲルを創製することができた
（図 4）。 
 
 

 
図 2 微粒子／液晶複合ゲルのレオロジ
ー特性（●、▲：貯蔵弾性率；○、△：損失
弾性率）に与える液晶相構造の影響（ひ
ずみ依存性、25 oC） 

図 3 高分子修飾シリカ微粒子を用いた
微粒子／液晶複合ゲルのレオロジー特性
（●：貯蔵弾性率；□：損失弾性率；△：損
失正接）に与える温度の影響 



 
（３）微粒子/液晶複合ゲルのレオロジー特
性に与える金ナノロッド添加の影響と近赤
外光応答性を有する自己修復ゲルの開発 
金ナノロッドをフィラーとして添加した

微粒子／液晶複合ゲルのレオロジーおよび
熱物性に与える金ナノロッドの添加量の影
響を検討したところ、今回検討を行った金ナ
ノロッドの添加量範囲では力学および熱物
性に大きな影響は無いことを確認した。金ナ
ノロッドのフォトサーマル効果を利用した
近赤外光照射によるゲル－ゾル転移を誘起
することで、破断修復が可能な新規自己修復
ゲルを開発することができた。金ナノロッド
を用いると、ゲルのレオロジーおよび熱物性
を変化させることなく近赤外光応答性の付
与が可能であることが分かった。 
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