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研究成果の概要（和文）：熱拡散強制レーリー散乱装置を構築し、３成分系における熱拡散現象の計測が可能であるこ
とを明らかにした。非平衡クロス効果の典型例であるキラル液晶のレーマン効果の再現に成功するとともに、液滴内部
の配向構造を初めて決定し、回転速度の液滴サイズ依存性からそのメカニズムに対する解釈を与えた。また、非平衡熱
力学における様々のクロス効果を用いて、自己駆動コロイドを作成することに成功し、そのメカニズムと運動について
議論した。

研究成果の概要（英文）：We constructed Thermal Diffusion Forced Rayleigh Scattering System and applied it 
to thermophoresis phenomena of a ternary component system. We have succeeded in reproducing Lehman effect 
of cholesteric liquid crystals which is a typical example of nonequilibrium cross effects, and elucidated 
internal molecular alignment structure of liquid crystal droplets. Mechanism of Lehman effect is 
discussed based on angular speed of rotating droplets as a function of their radius. Furthermore, we 
constructed several new types of self-propelled particles by using nonequilibrium cross effects.

研究分野：ソフトマター実験
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１． 研究開始当初の背景 
非平衡クロス効果は、線形非平衡熱力学の教
科書にも現れる基本的な現象であるが、その
定量的で精度の良い測定や具体的な応用な
どはあまり進んでいなかった。特にカイラル
液晶が温度勾配下で回転する現象であるレ
ーマン効果は、実験的に殆ど再現されておら
ず、分子の配向構造や回転の定量的な測定な
どの例がほぼ存在しなかった。また、温度勾
配 と 濃 度 輸 送 の ク ロ ス 効 果 で あ る
Thermophoresis についても、コロイドと高
分子、水溶液の３成分系で我々が発見した興
味深い現象は、非平衡枯渇効果としてメカニ
ズムが解明されたものの、さらなる定量的な
測定や他の分子系への展開が期待される状
況にあった。自己駆動粒子に関しては、化学
反応を用いたものが主流であったが、様々の
クロス効果を利用すればさらに良い自己駆
動系が構築できる可能性があり、大きな研究
の余地が残された状況であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、非平衡熱力学の基本的効果であ
る非平衡クロス効果を用いて、ナノメートル
からセンチメートルの空間スケールの輸送
を制御し、液晶や高分子、DNA、RNA など
の生体高分子などの分子の濃縮、分離、輸送
などを行う分子マニピュレーション手法の
確立を目指す。そのため、局所的な熱力学変
数の勾配である温度勾配、化学ポテンシャル
勾配、濃度勾配、電位勾配などを微小空間に
作り出し、異なった力の間の結合効果による
輸送メカニズムの理解を目指す。具体的には、
最近発見された、温度勾配と濃度勾配の効果
から生じる非自明な分子の濃縮・分離効果を
解明するとともに、カイラルな分子に温度勾
配や他の分子の化学ポテンシャル勾配を加
えた際に起こる分子の並進および回転運動
などの観測と理論、さらにはクロス効果を用
いた自己駆動コロイドの構築とその運動メ
カニズムの解明などに関する研究を展開す
る。 
 
３．研究の方法 
①ソーレ効果とDiffusiophoresisによる分子
の集積メカニズムの解明 
ソーレ効果とDiffusiophoresisによる分子の
濃縮・分離現象のメカニズムとして我々は、
コロイド界面の流体力学効果を考えてきた
が、小さな分子の場合にもこの妥当性を検証
するためには、まず線形非平衡熱力学の輸送
の式の各項を定量化し、パラメータ依存性や
スケーリングも含めて定量的結果を理論と
比較する必要がある。これまで我々の実験で
は、主として定常状態分布の情報のみから輸
送係数の高分子濃度依存性や粒子サイズ依
存性を測定し、理論との比較を行ってきたが、
今後はダイナミクスを含めて測定し、時間情
報を利用したより分解能が高い測定手法を
導入する必要がある。そのため、TDFRS 測

定装置を構築し、温度場の周期構造を形成し、
それをオンオフすることにより輸送係数の
測定を行う。微粒子やＤＮＡの実効的熱泳動
係数が添加した高分子濃度にどう依存する
かを明らかにする。 
② 温度勾配によるカイラル液晶の回転効果
の解明 
液晶のキラリティーと温度勾配が結合する
ことで生み出される回転速度がレーマン効
果である。コレステリック液晶の液滴を形成
し、様々な境界条件と温度勾配の下で回転速
度を測定することで、カイラルな液晶のドロ
プレットが温度勾配の下で回転する現象（レ
ーマン効果）が分子のミクロの対称性による
ものか、あるいはマクロな構造によるものか
など、未解決の問題にアプローチする。 
③様々のクロス効果を用いた自己駆動コロ
イドの構築 
Thermophoresis や Induced Charge 
Electroosmosis(ICEO)、さらには Diffusio- 
phoresis やキラル液晶と場の勾配の結合な
ど、様々なクロス効果を用いて自己駆動コロ
イドを構築し、それらのメカニズムや性質を
明らかにする。 
 
４．研究成果 
①本研究計画を開始するまでは、３成分系の
ソーレ係数の測定は、定常状態における溶質
やコロイドの定常空間分布の測定から求め
ていたが、TDFRS (Thermo Diffusion Forced 
Rayleigh Scattering)の技術を用い、さらに
それを構築することで、滞留の影響などを排
除した微小な温度場の空間変調を作り出し、
それにより形成される動的応答の測定から、
温度場、高分子場、コロイドの密度の３つの
空間変化のダイナミクスが時間分離されて
測定可能であることを確認した。高分子
(PEG)に関しては、ある範囲で濃度によらず
ほぼ一定の熱拡散係数を得たが、コロイド粒
子の実効的な熱拡散係数に関しては、PEG の
濃度依存性が予想と異なった振る舞いを呈
したため、さらに詳しく実験を行う必要があ
る。 
 
②カイラル液晶が温度勾配下で回転運動す
るレーマン効果について、その実験と理解に
一定の進歩が得られた。レーマン効果は、レ
ーマンの発見以降、再現が難しく、これまで
ほとんど研究がなされていなかったが、最近、
我々の研究も含めて、世界で３グループが再
現に成功し、その定量的な理解が進んだ。そ
の中でも我々は、基盤の配向がプラナー、ホ
メオトロピックの両方の場合について実験
し、さらに液晶分子の方向秩序を測定する手
法である Fluorescence confocal polarizing 
microscopy (FCPM)法を用いることで、液滴
中の分子の配向構造を初めて決定すること
に成功した。回転速度の測定と併せて、現象
論的なモデルと比較することで、回転のメカ
ニズムに関して新たな説明を与えることに



成功した。 
 
③様々なクロス効果を用いた自己駆動コロ
イドの構築に関しては、複数の有用な成果が
得られた。具体的には、Thermophoresis を用
いた現象として、Janus 粒子にレーザーを照
射することで粒子の周りに局所的な温度勾
配を形成し、今では Self-Thermophoresis と
呼ばれるようになった現象を発見し、その理
論的な根拠も示した。また、電解質溶液中の
Janus 粒子の AC電場中の効果である Induced 
Charge Electroosmosis(ICEO)を用いた自己
駆動コロイドでは、従来とは異なる垂直電場
のセルを用いることで、２次元面内で自ら向
きを持って運動する粒子系を構築すること
に成功した。また、印可電圧の周波数を変え
ることで、粒子間の相互作用を制御すること
に成功し、斥力と引力の切り替えや、数珠つ
なぎ状態になった粒子鎖の運動や振動など
の多彩な現象を実現した。さらに、従来の実
験系では、粒子が基盤に付着して長時間の実
験ができないという困難があったが、粒子の
コーティングに工夫をすることで、基盤に接
着せず、極めて長時間運動を続ける Janus 粒
子系の作成に成功した。Janus 粒子の集団運
動に関しては、低い周波数では、粒子間の流
体相互作用により互いに向きをそらす効果
があり、mesoscopic turbulence と呼ばれる
乱れた状態が起こりやすいことを実験とシ
ミュレーションにより明らかにした。一方、
高い周波数では、粒子の向きが揃う傾向があ
り、比較的広い範囲で方向秩序が生じる現象
を観測した。後者の秩序状態がセルの形状や
大きさによらずに長距離秩序を形成するか
どうかは、理論的にも興味ある問題であり、
今後の課題としてさらに研究する意義があ
ると考える。 
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