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研究成果の概要（和文）：当初は高分子ブレンド系中のコロイド粒子に働く臨界カシミール力と動的不均一性の
関係の解明が目的であった。しかし、コロイド粒子系での微小力の高精度での測定が困難であることが判明した
ため、微小力測定の対象を液晶滴へと変更し、以下の研究を行なった。
1) コレステリック液晶滴では異方的な弾性と界面における分子配向の競合により様々な欠陥構造が観測され、
その安定性の議論が可能となった。2)点欠陥を含む液晶滴に温度勾配を印加し、その構造変化を解析した。平衡
状態で滴中心にあった点欠陥が移動し静止した。これより、内部配向場のねじれ、回転駆動、構造変化の関係が
明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：At the beginning the purpose of this study was to elucidate the correlation 
between the critical Casimir force applied to colloid particles in the critical concentration of the
 polymer blends and the dynamical heterogeneity of glass dynamics. However, the research done in the
 first period of this project clarified the difficulty in detecting the tiny Casimir force applied 
to colloid particles via laser tweezer. Hence, we have changed our target from colloid particles to 
liquid crystal droplets and we obtained the following two results: 1) For Cholesteric liquid crystal
 droplets, the competition between isotropic elasticity and molecular orientation at the interface 
can induce the various types of defect structure. The stability of the defect structure has been 
successfully elucidated. 2) From the analysis of structural change under temperature gradient to 
liquid crystal droplets with point defects, we could observe the twist and rotational motion of the 
internal director field.      

研究分野：ソフトマター物理学

キーワード： カシミール力　動的不均一性　液晶滴　欠陥構造　回転運動
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研究成果の学術的意義や社会的意義
当初想定した結果には到達していないが、液晶滴に対して得られた結果は、アクティブマターの特徴を理解する
ために不可欠なものである。アクティブマターは私たちの生活に密接に関わっている物質群を構成し、またこれ
までに未解明の非線形・非平衡に関連した基礎的な物理現象をもたらすものとも言える。したがって、本研究の
これまでの結果は、私たちの生活に直接関わる科学に大きく貢献する可能性があり、学術的・社会的に十分な意
義を有する。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
高分子をはじめとする多くの物質で観測されるガラス転移は重要な過程であるが,その本質は

十分に理解されているとは言えない.特に,ガラス転移と密接に関係したダイナミクスの特徴的

な長さスケール,さらには,動的不均一性の起源は実験的に明らかにされてはいない.研究代表者

はガラス転移の特性長への実験的なアプローチを行うことを目的として,薄膜状態の高分子のガ

ラス転移および α 過程のダイナミクスを誘電緩和測定により調べてきた.この研究により,ガラ

ス転移温度が薄膜で低下,さらには,α 過程の緩和ダイナミクスが薄膜状態ではバルクとは異な

り,速いダイナミクスに変化していることが明らかになった.一方で, 2 成分系(重水/アセトニ

トリル系)での動的光散乱による研究を通して,臨界点近傍において密度揺らぎの空間相関長の

発散を示唆する異常な増大を観測することができた.このデータの解析を通して,臨界カシミー

ル力の存在の可能性を認識した.これら 2 つの異なる研究での知見をもとにして,臨界カシミー

ル力の検出を通して,動的不均一性に特徴的なガラス転移の空間特性長の観測への挑戦的で,実

験的なアプローチである本研究の当初の構想に思い至った.以上が開始当初の研究背景である． 

 

２．研究の目的 

ソフトマター物理学の分野において，流体での秩序パラメータの熱揺らぎが量子電磁気学で

の真空エネルギーの揺らぎに対応することが示されている．その結果，秩序パラメータの熱揺ら

ぎの空間相関長が発散するブレンド系の臨界点近傍などで，量子電磁気学でのカシミール力，す

なわち，媒質に固有の揺らぎが拘束された境界に働く有効的な力に対応する，臨界カシミール力

が発生することが理論的に示されている．一方，物性物理学において，ガラス転移機構の解明は

残された重要な問題の 1 つであり，Vogel 温度で発散的に振舞うガラス転移特性長の存在の実験

的検証は最重要課題とされている．この特性長の起源としては，動的不均一性の存在が考えられ

る．ガラス転移に際して，動的な秩序パラメータの揺らぎの空間相関長が発散するならば，臨界

カシミール力に類似の力の発生が期待される．   

本研究では，臨界組成の高分子ブレンド系中のコロイド粒子に働く臨界カシミール力の存在

をレーザーピンセットを用い，実験的に検証することが当初の目的であった．高分子超薄膜系で

の物性測定に必要な経験と技術を基礎として，2枚の平行極板間の 2 成分系でのカシミール力測

定技術を確立し，その後単一組成の高分子超薄膜系での臨界カシミール力の存在確認に挑戦す

ることを具体的な目的としていた．しかしながら，研究の進捗に伴い，当初予定していたコロイ

ド粒子系でのレーザーピンセットを用いた微小力測定の十分な精度での実施が難しいことが明

らかとなった．その困難を打開するための試みとして，微小力測定の対象を当初のコロイド粒子

ではなく，液晶滴を用いることを思い至った．それを踏まえ，先ずは液晶滴が示す運動性，構造

の特徴を評価することを研究の具体的な目的とし，その知見を踏まえた上で，さらに，ガラス転

移に関連して存在することが期待されている動的秩序パラメータのゆらぎの相関長の評価を通

して，動的不均一性の直接検証に挑戦するという計画に変更を行った． 

 
３．研究の方法 
 修正後の研究目的を達成するために行った研究の方法は以下の二つである．遂行するテーマ

としては，1) コレステリック液晶滴における渦巻き状転傾（disclination）と 2)温度勾配下で

の液晶滴における構造変化と回転駆動についての研究であり，これらを遂行するために，温度勾

配印加が可能な試料セル内に液晶滴を入れ，偏光顕微鏡下での観測を行う．これらの画像を解析



することにより，特徴的な構造パターン，液晶滴の運動の定量的な評価を行った． 

 

４．研究成果 

a) コレステリック液晶滴における渦巻き状転傾 
ネマチック(N)液晶やコレステリック(Ch)液晶を用い

て 10-100mm程度の大きさの滴（N,Ch 液晶滴）を作製す

ると，バルクの異方的な弾性と，界面における分子配向

規制の競合によって，欠陥を伴った様々な構造が形成さ

れることが知られている．例えば，図 1(c)に示すよう

に液体溶媒中で球欠状の N 液晶滴を固体基板上に作製

し，基板上に水平配向処理を施し，かつ溶媒‐液晶滴界

面において垂直配向が誘起されるように試料を選択す

れば，線状の欠陥構造（転傾）が形成される（図

1(a),(b)）．ここで我々は，N 液晶にキラル添加剤を加

えることで Ch 液晶を作製し，これを用い

て上記と同様に球欠状の滴を作製した．

その結果，図 2(a)に示すように線欠陥が

直線状ではなく，渦巻き状にねじれた状

態で形成され，安定化することが判明し

た．ここで，ねじれの強さは加えたキラル

添加剤の濃度とともに単調に増加したこ

と，加えてねじれの方向は添加剤の掌性

によって決定したことから，上記の渦巻き

状の欠陥構造は Ch 液晶に特有のらせん状

の分子配向に起因していることが強く示

唆された．一方で，図 2(a)に示す渦巻き状

の構造は常に安定ではなく，特定の条件下

では部分的にねじれが解消した異なる構

造へと転移することが判明した（図 2(b), 

(c)）．実際に温度，液晶滴直径を軸として，

安定化する液晶滴の構造に関する相図を

作成すると図 3 が得られ，少なくともこれら 2 つのパラメータによって構造の安定性が支配さ

れていることが明らかとなった．以上より，滴の直径が大きいとき，図 2(a)の渦巻き状の欠陥

構造は保たれず，図 2(b)や(c)のようにねじれが部分的に解消された構造が安定化すること，加

えてこの傾向は，温度低下に伴ってより顕著になることが示された． 

(b) 温度勾配下の液晶滴における構造変化と回転駆動 近年，Ch 液晶によって形成される球

状の滴(Ch 液晶滴)が液体溶媒中に分散した系において，温度勾配下を印加することで滴内部の

分子配向場が回転する現象が報告された．この回転運動は，実験条件によっては配向場の変形を

伴いつつ起こることが観測されているが，こういった回転駆動，および構造変形の機構は未だ明

らかになっていない．これを解明すべく，本研究では滴内部に点欠陥を含む液晶滴に対して温度

勾配を印加し，液晶滴に生じる構造変化を解析した．配向場にねじれを伴わないネマチック(N)

液晶を用いて滴を作製し，温度勾配を印加したところ（図 4 参照），平衡状態においては滴中心

図 3:相図 

(a) (b) 

(c) 
図 1: N 液晶滴の光学顕微鏡観察
結果 (a) 偏光なし (b) クロス
ニコル (c) 液晶滴の概略図 

(a) (b) (c) 
図 2: Ch 液晶滴の偏光顕微鏡観察結果 (a) 
Type A (b) Type B (c) Type C 液晶滴 



に位置していた点欠陥が，中心から離れた位置に移動し静止した

（図 5）．これより，内部配向場にねじれを伴わない N液晶滴にお

いては，温度勾配印加によって回転は駆動されないものの，構造

変化は生じることが分かった．一方，配向にねじれを伴う Ch 液

晶滴に温度勾配を印加した場合，点欠陥が滴外周付近まで移動し

た後，回転運動が駆動されることが観測された（図 6）．ここで，

構造変化をより定量的に評価すべく，点欠陥の滴

中心位置からの距離 dx を滴半径で規格化し

(dx/R)，上下基板の温度差 ΔT，セル厚 h，およ

びキラル添加剤濃度 r依存性を測定した．その結

果，どの条件下においても，ある一定の温度差（以

後，閾温度差と呼ぶ）以下では変形が生じないこ

と，かつ閾温度差は hの減少，あるいは r の増加

によって上昇することが判明した．セル厚が減少

することで配向場の勾配は上昇すること，キラル

添加剤濃度の上昇によって配向場のねじれが強

まることを考慮すると，hの減少と r の増加は両

方とも，配向場の変形によって生じる弾性力の実

質的な増加に直結する．以上より，液晶滴におい

て，温度勾配印加に起因する配向場の変形が，弾

性力によって阻害されているということが示唆

された． 

 

以上の結果に示すように，液晶滴の内部欠陥構造，および，その回転運動について相関がある

ことが明らかになった．これらの知見を基礎として，微小力測定の媒体としての液晶滴利用の可

能性を探り，さらには，これらを用いたカシミール力を検出，動的不均一性との相関を明らかと

する当初の目的達成に向けた研究へと展開を図りたいと考えている．本研究課題としての研究

の遂行は終わるが，何らかの形での本研究の継続は行いたいと考えている．これまでの科学研究

費補助金による支援に感謝したい． 

 

図 7: δx/R のセル厚 h 依存性 図 8: δx/R のキラル添加剤濃度ρ依存性 

図 5: 温度勾配下の N 液晶滴における構造
変化． (a)上下基板の温度差 ΔT=0K (b) 
ΔT=10K (c) ΔT=20K セル厚 h=50µm 

(a) (b) (c) 
点欠陥 点欠陥 

図 6: 温度勾配下の Ch 液晶滴における構
造変化 (a) ΔT=0K (b) ΔT=14K (c) ΔT=28K
基板間距離 h=50µm 

(a) (b) (c) 

回転 

図 4: 実験系の概略図 
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