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研究成果の概要（和文）：「準」等方相と総称した物質群は、液体と同じ高い対称性を有しながら動的内部構造
を持つ物質である。本構想では以下の3つを基礎モデルとする。(1)ガラス・ゲルに代表される物質。(2)代表者
が発見した、2つの特異なフラストレート液晶。(3)同様に代表者が最近発見したPhantasmagoric液晶。これらの
「準」等方相では、「動的不均一性」に由来する高速な物性と「擬臨界性」に基づいた大きな応答性を併せ持
つ。本構想では、最近開発・試作を進めている「揺らぎ顕微鏡」を主力研究機器として、動的不均一性の構造の
直接観察と、外場下での動的構造変化の観測をもとに準等方相の優れた高速・高応答性のメカニズムを理解す
る。

研究成果の概要（英文）：In the glassy or gel state, materials have perfect isotropic symmetry, are 
transparent, and do not have an internal structure like liquid crystals or crystalline materials. 
For this reason, it is not possible to investigate their internal structure by ordinary optical 
microscopic observation. On the other hand, in glass-forming materials, it is known that during the 
process of cooling from a high-temperature liquid state, some parts of the material become more 
mobile while others become less mobile. On the other hand, in gels, the polymer network is bound 
near the cross-linking point, which reduces mobility and makes it difficult for solvent molecules to
 move. Thus, even if physical quantities such as density, concentration, and orientation are uniform
 within a material, spatial heterogeneity in mobility may appear, which is called "dynamic 
heterogeneity.

研究分野： ソフトマター

キーワード： fluctuation　Dynamic heterogenety　Quasi isotropic　Glass　Gel

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
揺らぎ顕微鏡は、現存する光学顕微鏡では捉えられない物理量を可視化する新しいツールである。そこで、粘弾
性その場観察装置を活かして、印加力学場による動的階層構造変化との関連性を観察・整理して、基礎科学的な
視点からの材料の力学物性の設計・開発に役立てるとともに、最終的には力学物性に相関がある病理検査や医療
応用、また製品開発や不良品検査が可能な、汎用顕微鏡としてのポータビリティ・簡易操作を可能とする開発に
も研究期間の後半にチャレンジする。

※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。
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
一般に相転移や相分離にともなって物質の対称性は低下し、低温側の秩序相では様々な内部

構造が現れる。ソフトマターでは液体と固体の様々な中間状態が存在し、物質の多様性に富んで
いる。そもそも、物質の内部構造とは、濃度・密度・秩序度・歪など、さまざまな物理量の空間
不均一性そのものである。一方で、最も対称性の高い球形な対称性を持つ「液体」には内部構造
がないため、最新の顕微鏡などを駆使しても、物質の内部構造の情報を得ることは極めて難しい。
本研究で対象とする「準」等方相では、液体と同じ等方的な対称性を有し、静的な内部構造を持
たない。他方、これらの物質でも、「動的不均一性」と呼ばれる構造が、本質的重要な役割を担
うことが近年の研究から判明してきた。しかし、動的不均一性は顕微鏡のように像として可視化
する原理がない。代表者により発明・開発された揺らぎ顕微鏡は、現代物理における測定法の重
大な欠落を原理的に補うことができる。揺らぎ顕微鏡は物質内で“何が”（波数 q）、“どの速度
で”（振動数）、“どのように”（空間分布）動いているかをつぶさに観察できるのである。 
 
２．研究の目的 

 「準」等方相と総称した物質群は、液体と同じ高い対称性を有しながら特徴的な動的内部構
造を持つ物質である。本構想では以下の 3 つを基礎モデルとする。(1)ガラス・ゲルに代表され
る物質では、近年、内部の「動的不均一性」がその物性や相転移に重要な役割を果たすことがわ
かってきた。(2)代表者が発見した、2 つの特異なフラストレート液晶では、局所的な液晶秩序が
自己組織・階層的にランダム化されて、巨視的に等方性を回復する。(3)同様に代表者が最近発
見した Phantasmagoric 液晶では、ミセルの形状転移に誘導される 2 次の I-N 転移を示し、等方
相の幅広い温度域で「擬臨界」状態となる。すなわちこれらの「準」等方相では、「動的不均一
性」に由来する高速な物性を有し、「擬臨界性」に基づいた安定で大きな応答性を併せ持つ。ま
た、その準等方性から予備的な材料の配向処理を必要とせず、その取り扱いを容易とする。本構
想では、代表者がごく最近開発・試作を進めている「揺らぎ顕微鏡」を主力研究機器として、動
的不均一性の構造の直接観察と、さらに外場下での動的構造変化の観測をもとに準等方相の優
れた高速・高応答性のメカニズムの理解とその改良を研究する。 
 
３．研究の方法 
A➀揺らぎ顕微鏡の空間分解能・時間分解能の向上 動的不均一性のスナップショットからは、
各点における緩和周波数・振幅・位相の強度の絶対値だけでなく、「動的」不均一性を示す領域
の密度、界面厚、サイズ、形、モルフォロジー、トポロジー（空間接続性）など、さまざまな動
的不均一性の空間構造の特徴を解析できる。一方で、実際の準等方性相の観測には、SN、空間
分解能、時間分解能の向上が必要である。そのため、回転運動についての情報も得られる偏光超
高速高感度カメラを導入して、性能を根本的に向上させる。 
A➁動的不均一性の動画観察の実現 動的不均一性を持つ領域自体の時間変化を「動画」として
観測できるように測定系を改良する。動画からは、動的不均一性の空間構造の時間変化、合体・
分裂、領域自体の運動、変形、生成、消滅などを観測することができる。膨大な 2 次元データか
ら動画を再構築するために、高速な演算用 PC を 2 年次に導入する。 
B ガラス転移・ゾル-ゲル転移の機構と動的不均一性 ガラスやゲルは、準等方性を示す物質群
の中でも、その構造形成に動的不均一性が重要な役割を担っている、基礎的な研究対象である。
そこで、本構想ではガラス形成物質においては、周囲の分子の運動性の低下により現れる“ケー
ジ”による動的不均一性を、ゾル-ゲル転移では“架橋点”形成に伴うそれを、揺らぎ顕微鏡を
用いて実験的に可視化して、その機構を明らかにする。一般の窓ガラスなどケイ素が作るガラス
では、高温、高速のため計測の困難さが予想され、液晶高分子などを手始めにまず研究を進める。
温度に依存した動的不均一性の空間構造発展や、パーコレーションによる運動連結性の変化を、
揺らぎ顕微鏡により研究する。 
C 準等方性を有する物質群の高速・高外場応答 C➀フラストレート液晶の外場応答 外場（電
場・磁場・流動場・力学場）印加により、自発的に等方化された液晶秩序が長距離秩序をどのよ
うに回復していくか、感受率や応答速度を測定するとともに、揺らぎ顕微鏡で、応答下の動的構
造変化を静止画や動画で直接観察し、そのメカニズムを明らかにする。 
C➁Phantasmagoric 液晶の外場応答 特異な I-N２次転移を示す Phantasmagoric 液晶では、流
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動誘起複屈折の強度や動的光散乱の緩和時間が、大きな臨界異常性を示す。また、その臨界領域
はミセルの表面電荷密度に依存して特異的に広い温度幅に広がる。代表者は、この現象を濃度転
移型液晶特有の「擬臨界性」と呼ぶことにした。本構想では、安定で高い感受率が期待されるこ
の「擬臨界」領域において、揺らぎ顕微鏡を用いたミセルの球-棒変化に伴う、動的不均一性の
直接観察を行い、そのメカニズムを研究する。 
 
４．研究成果 
i) 液晶高分子・ゲル重合時の動的不均一性生成：モデルとなる動的不均一性を内包する液晶複合
系の膨潤液晶高分子や液晶ゲルのフィルムを作成するには、重合性の液晶アクリレートや架橋
剤となるジアクリレートをモノマー液晶中に混合した試料を水平配向セルに封入して一様配向
させた後、ごく微量添加された光重合開始剤を UV 光により活性化して重合を開始させる。UV
照射直後から揺らぎ顕微鏡で動画観察を行うと、解析前の記録画像からだけでも、照射時間が経
過するとともに、配向揺らぎのダイナミクスが徐々に減速することが直接確認できた（図 1）。
さらに、高速取得したフレームから揺らぎ顕微鏡像を計算（連続する 1000 フレームから各ピク
セルのダイナミクスを抽出）し、動画として映像化すると揺らぎの緩和時間が時間とともに減速
すること、また各ピクセルでダイナミクスに動的不均一性があることも確認された（図 2）。さ
らに、全ピクセルを平均した自己相関関数は、重合前は速度の速い単一緩和であるが、重合の進
行とともに緩和時間の減速と緩和時間分布の広がりが現れることが明確に示された。 

 

図 1 重合作成した液晶ゲルフィルムと偏光
顕微鏡観察写真 

図 2 重合過程の揺らぎ顕微鏡動画観察と全
ピクセルの平均自己相関関数 

 
i) パターン照射と光励起人工動的不均一性：アゾ色素を混合したネマティック液晶試料は、短波
長の光を照射することで、アゾ色素がトランス‐シス光異性化を起こし、みかけの相転移温度が
低下することで、I-N 相転移や秩序変数低下が起こることが分かっている。そこで、揺らぎ顕微
鏡に液晶プロジェクターを改造した市販のパターン光落射照射装置を取り付け（図 3）た。短波
長光をパターン状に照射することによって、照射領域では秩序変数が低下し、フランク弾性率が
ソフト化されることが予想され、配向揺らぎの緩和時間が減速すると期待できる。そこで、紫色
光の文字パターン「Jun」を落射で照射した結果、照射領域において、揺らぎの振幅の増大と配
向揺らぎの緩和時間の増大が観測された。この現象は、人工的な「動的不均一性の生成」（粘弾
性率の空間分布が発生）と解釈できる（図 4）。 
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図 3 揺らぎ顕微鏡側方に取り付けられた落
射型パターン照射装置 

図 4 揺らぎ顕微鏡で観察された動的不均一
性（緩和時間と散乱光強度の空間分布） 

 
iii) 弾性率周期変調と液晶ディスプレイ： 液晶ディスプレイでは、ガラス板間に封入された液晶
分子に、ガラス板表面の電極から電場を印加し、配向方向を回転させて明暗を制御する。スイッ
チング制御に際して、ネマティック液晶のダイレクター（配向方向）が、空間的に歪むためによ
る弾性変形エネルギーが分子回転のダイナミクスを決定し、その弾性率はフランク弾性率と呼
ばれている。一方で、アゾ色素分子を混合して光励起することで、このフランク弾性率を光制御
できると考えられる。そこで、前述のパターン照射装置を用いて、縞状に周期的に弾性率を変調
することで、表示素子の性能改良ができるのではないかと思いつき、周期的な変調とその波数を
調整することで、駆動電圧低下と回復応答速度保持のトレードオフを解消して、性能改良可能な
ことを確認した。現在、揺らぎ顕微鏡を用いて、弾性率の空間変化（動的不均一性）がデザイン
通り実現できているかを直接確認しようとしている（図 5,6）。 

 

図 5,6 液晶ディスプレイセル中に励起された規則的弾性率変調 
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