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研究成果の概要（和文）：揺動散逸定理のずり流動下での破れの検出を最終目標として、マイクロレオロジー測
定システムの構築を行った。1064nmのレーザー光でビーズのトラップと振動を行い、830nmのレーザー光でビー
ズの位置測定を行う。これらの刺激と応答の関係より感受率を求め、動的弾性率、粘度の測定に成功した。これ
らの測定をラポナイト懸濁液に用いることにより、エイジング過程の粘度の増大を観測することができた。今後
はこの測定システムにずり流動装置を組み込むことにより、本来の目標であるずり流動下での揺動散逸定理の破
れの観測に挑戦する。

研究成果の概要（英文）：A microrheology system has been developed in order to observe the violation 
of fluctuation dissipation theorems. Using this microrheology system, the viscosity of Laponite 
suspension systems could be observed during the aging process at room temperature. This observation 
suggests that the microrheology system can be used to determine the validity of the fluctuation 
dissipation theorem. In near future, this measurements will be done under shear flow.

研究分野：ソフトマター物理学
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１．研究開始当初の背景 
熱平衡状態では,ある物理量の熱揺らぎの相
関関数と外部からの微小な擾乱に対する応答
関数の間には揺動散逸定理 (FDT) が成立す
る.それに対して,ガラス状態のような非平衡
状態では一般に FDT が破れることが知られ
ている.これに関連する国内外の研究動向と
して,欧州ではスピングラス系のエイジング
領域では FDT が破れるが,有効温度をうま
く定義することにより,見かけ上, FDT が回
復することが , Cugliandolo, Kurchan & 
Peliti のシミュレーションにより見出されて
いる.さらに,ずり流動下でも FDT が破れ,そ
の破れの程度は有効温度で記述されることが, 
Yamamoto のシミュレーションにより明ら
かになっている.しかしながら,ずり流動下で
の FDT の破れと有効温度の存在に関する実
験は皆無である.私たちはこれまでにガラス
転移点近傍での平衡状態でのダイナミクスに
関して,誘電緩和スペクトロスコピー法を用
いた実験を行い,十分な理解を得ている.した
がって,残されたガラス状態の理解がガラス
転移機構の解明にとって重要であるとの理解
に至った.非平衡状態であるガラス状態を理
解するための第一ステップとして,熱平衡状
態である液体状態や準安定な過冷却液体状態
に外場を印加することにより,非平衡状態へ
変化させ, FDT の破れをコントロールする本
研究を提案したい. 
２．研究の目的 
本研究では過冷却液体状態 ( 準平衡状態 ) 
にある物質に対して,ずり流動を印加するこ
とにより,非平衡状態を実現し,そこでの揺動
散逸定理の破れを振動回路のノイズのパワー
スペクトルを測定することにより,実験的に
検証することが当初の目的であった．実際に
は，研究の進捗に鑑みて，マイクロレオロジ
ー測定システムを用いて，揺動散逸定理への
アプローチを行うこととし，マイクロレオロ
ジー測定システムの構築を第一の目的とした．
さらに，ずり印加により，平衡状態から非平
衡状態への動的な変化を引き起こし，それに
よる揺動散逸定理の有無を明らかとすること
が最終的な目標である．なお,本研究ではダイ
ナミクスの特徴的な時間スケールが遅く,ダ
イナミクス測定が容易であるコロイド分散系
を対象として測定を行う .とくに , Laponite 
などのコロイド分散系では,エイジングによ
る自発的な非平衡化が起こるので,ずりの印
加による強制的な非平衡化との比較により,
揺動散逸定理の破れを詳細に議論できる. 
３．研究の方法 
図１に示すように，1064nm の YAG レーザー
を偏向ビームスプリッタで 2 本に分岐したの
ち，一方の粒子をガルバノミラーに通すこと
により，集光されたトラップサイトに正弦関
数的な時間変動を与える，つまり，粒子をト
ラップするとともに，正弦関数的な揺動の印
加を可能とする．これは，粒子が感じる調和

ポテンシャルの位置を振動させ，粒子への正
弦関数的な外力（外場）の印加を意味する．こ
れに対して，830nm レーザーを 1064nm レー
ザーの集光位置に集光させ，粒子の位置のモ
ニターを行う．つまり，外場によって擾乱を
受けた粒子が示す応答としての位置座標の検
出を行うことになる．この２本のレーザー光
の位置を図２に示すように，４分割フォトダ
イオードにより検出し，コンピュータでの解
析を可能とする．  
 

 

図１：試料までの光学系ダイアグラム 

図２：試料通過後の検出系ダイアグラム 

 

４．研究成果 
50wt%グリセリン水溶液内のラテックス粒子
（直径 2μｍ）をトラップし，周波数 fで振動
する外力を印加する．この外力に対する粒子
位置の同一周波数での変化より求めた感受率
を周波数の関数として，図３に示す．外力に
対応する 1064nm の粒子位置を xL(t)とし，
830nm のレーザーによる粒子の位置 x(t)とす
ると，粒子の運動の基本方程式は 
 

m𝑥̈𝑥 + 𝜁𝜁𝑥̇𝑥 + 𝑘𝑘𝑘𝑘(𝑡𝑡) + 𝑘𝑘𝑝𝑝𝑥𝑥(𝑡𝑡) = 𝑘𝑘𝑂𝑂𝑂𝑂(𝑥𝑥𝐿𝐿 − 𝑥𝑥(𝑡𝑡)) 
 
とかける．ここで， 

𝑥𝑥𝐿𝐿(𝑡𝑡) = 𝐴𝐴𝐿𝐿exp (𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖) 
𝑥𝑥(𝑡𝑡) = 𝐴𝐴𝑃𝑃 exp (𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖 − 𝑖𝑖𝑖𝑖) 

とすると，感受率は 



𝛼𝛼∗(𝜔𝜔) =
𝑘𝑘𝑂𝑂𝑂𝑂

𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖 + 𝑘𝑘 + 𝑘𝑘𝑝𝑝 + 𝑘𝑘𝑂𝑂𝑂𝑂
 

となる．ここで，ζ および k はそれぞれ媒質
の粘性摩擦，弾性に対応した量であり，これ
らより，媒質の粘弾性の評価が可能となる． 
 

 
図３：50wt%グリセリン水溶液中におけるビー
ズの応答関数の実部・虚部の周波数依存性 
 
これがマイクロレオロジーの基礎となる．ま
た，kp および kOT はそれぞれ位置測定用およ
びトラップ用レーザーによるばね定数である．
図 3 より，100Hz あたりで感受率実部が低下
し，感受率虚部がピークをもつことがわかり，
本測定システムで線形応答が観測されている
ことがわかる．これにより，媒質の動的弾性
率を評価することが，さらには，粘度の評価
も可能となる． 
この測定系を用いて，2.8wt%のラポナイト

懸濁液の粘度の室温での時間発展を測定した
結果が図 4である． 

 

 
図４：振動周波数 5Hz における 2.8wt%ラポナ
イト懸濁液の粘度のエイジング時間依存性 
 
図４に示すように，室温でのエイジング時間
の経過とともに，粘度が単調の増加すること
が観測されている．ラポナイトはシアシック
ニングが観測される典型的な物質群であるこ
とが知られており，今回のマイクロレオロジ
ー測定により，そのレオロジー挙動が見事に
観測されたといえる．これはこの測定システ
ムの妥当性を示している． 
 今後は，本測定システムを用いて，ビーズ

の運動に対するパッシブおよびアクティブマ
イクロレオロジー測定を行い，揺動散逸定理
の成否を確認する．さらには，ずり流動印加
装置を組み込むことにより，平衡から非平衡
状態への遷移をずり流動によって引き起こし， 
同様の測定を行い，本来の目的を達成するた
めに研究を進める予定である． 
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