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研究成果の概要（和文）：荷電コロイド分散系でみられる流動による大面積単結晶化現象の解明に向けて、高速度カメ
ラを用いた観察系を作製し、流動中の粒子の直接観察を試みた。固体粒子の他に油滴やバブルの流動誘起単結晶化を目
指して、マイクロ流体デバイスによる単分散サブミクロン油滴やバブルの作製を行った。また流動誘起単結晶化により
得られる高品質コロイド結晶ゲルフィルムのチューニング制御や高感度化について検討し、可視光領域をカバーできる
ことを見出した。

研究成果の概要（英文）：We set up the observation system for the movement of colloidal particles in water 
in order to elucidate the mechanism of the flow-induced single crystallization of colloids. We also tried 
to prepare monodisperse oil droplets and bubbles with submicron size through microfluidic devices. In 
addition, we examined control of the tuning property and enhancement of the sensitivity of the gel films 
containing single-crystal-like colloidal crystals prepared by the flow-induced method.

研究分野：材料工学

キーワード： コロイド結晶

  １版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
サブミクロン程度のコロイド微粒子を 3次
元に周期配列させた構造体であるコロイド
結晶は、フォトニック結晶の一種であり、安
価で大量生産可能な作製プロセスが期待で
きることから、フォトニック結晶の実用化材
料として注目されている。これまでコロイド
フォトニック結晶は、新しいレーザー、反射
型ディスプレイ、化学・バイオセンサー、チ
ューナブルフィルターなど、様々な応用例が
提案されているが、多くの場合、粒子配列性
が悪く、動作原理の実証にとどまっている。
コロイドフォトニック結晶の実用化に向け
て、大型単結晶体の作製方法の開発が重要に
なっている。 
我々は、液体分を蒸発させる一般的なコロ
イド結晶作製方法とは異なり、コロイド微粒
子同士が静電反発力により液体中で周期配
列する、荷電コロイド結晶について研究を行
ってきた。そして、多結晶の荷電コロイド結
晶を、平板状のキャピラリーセル内でパルス
的に流動させることにより、ほぼセル全面に
渡って均一な単結晶体が得られることを見
出している。さらにコロイド微粒子間を高分
子ゲルで固めることにより、流動による大面
積単結晶体をゲルフィルム内に固定化する
ことに成功している。 
一方で、流動による単結晶化のメカニズム
に関しては完全にはわかっていないのが現
状である。スペクトル測定やコッセル線解析
などによる結晶構造解析は流動停止後の結
晶について可能であり、これらの方法ではパ
ルス流動中の短時間における構造変化を明
らかにすることは不可能である。また得られ
たコロイド結晶ゲルフィルムのチューナブ
ルフォトニック結晶としての応用に向けて、
チューニング特性の制御や外部刺激に対す
る感度の向上が重要となっている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、高速度カメラを用いてパルス
流動中の粒子を直接観察、撮影することによ
り、流動によるコロイド結晶単結晶化現象の
メカニズム解明を試みる。また流動誘起単結
晶化法により得られる高品質なコロイド結
晶ゲルフィルムのチューニング方法の検討
や高感度化研究を行う。さらにコロイド微粒
子の流動誘起単結晶化現象をエマルション
やバブルに応用することを目指して、マイク
ロ・ナノ流体デバイスを作製し、単分散なサ
ブミクロン油滴やバブルの作製方法を開発
する。 
 
３．研究の方法 
(1) 流動誘起単結晶化現象の解明 
まず流動用セルを自作し、エアーパルス流
動システムへ接続する。流動中にセルが動か
ないように治具を用いて顕微鏡に固定する。
次に市販の蛍光粒子を用いて荷電コロイド
分散液を調整し、エアーパルス流動システム

を用いてセル内に流動させる。流動中の粒子
の動きを高速度カメラで撮影する。得られた
データを解析し、流動による単結晶化現象を
明らかにする。 
 
(2) コロイド結晶ゲルフィルムのストップバ
ンド波長のチューニングおよび高感度化 
可視光領域でストップバンド波長をチュ
ーニングできるようにするため、コロイド微
粒子の粒径や粒子濃度、ゲル化剤濃度の最適
化を行う。またゲルの膨潤溶媒として、室温
で蒸発しないイオン液体を選択する。コロイ
ド結晶ゲルフィルムを一軸圧縮し、ストップ
バンド波長変化をイメージング分光装置に
より測定する。 
高感度化に関しては、コロイド結晶ゲルフ
ィルムの面内収縮を抑制することにより、厚
さ方向の収縮量が増加し、ストップバンド波
長の変化量が増加すると考えた。これを実証
するため、ゲルフィルムを円盤状に切り取り、
そのふちをワッシャーで挟むことにより固
定し、挟んだ状態で外部刺激に対する感度を
測定する。 
 
(3) 単分散サブミクロン油滴およびバブルの
作製 
ガラスキャピラリー型デバイスおよび FIB
加工による Siデバイスを作製し、単分散油滴
およびバブルの作製を試みる。粒子サイズを
減少させるため、また生産性を向上させるた
め、流路サイズを減少させ、流体の流速を増
加できるように、デバイス設計、作製を行う。
単分散油滴の作製には、シリコーンオイル、
大豆油、ヘキサンなどを油相として用い、連
続相として界面活性剤(Tween20)を添加した
超純水を用いる。単分散バブルの作製には、
アルゴンガスを用いる。流体の流量調整は、
シリンジポンプおよびガス圧による制御方
法を検討する。 
 
４．研究成果 
(1) 流動誘起単結晶化現象の解明 
幅 0.9 cm、長さ 7 cm、高さ 0.1 mmの流路
を持つ流動用セルを作製した。流路の両端に
流入口、流出口を設け、流入口とエアーパル
ス流動システムをチューブを介して接続し
た。また治具を作製しパルス流動中にセルが
動かないように顕微鏡に固定できた。次に、
粒径、粒子濃度を変えた荷電コロイド分散液
を作製し、エアーパルス流動システムを用い
てセル内にパルス的に流動させ、粒子の動き
を観察・撮影した。しかしながら、観察系の
セットアップと荷電コロイド分散液の調整
に予想以上に時間がかかり、現状では単結晶
化の解明というほどの決定的な粒子の動き
は撮影できていない。荷電コロイド分散液の
調整には、粒径、粒子濃度の他に、粒子間の
静電反発力を調整するための塩濃度の調整
や屈折率マッチングの調整が必要となり、観
察するための最適条件を探索するのに時間



を要したことが原因である。本研究期間内に
単結晶化の解明には至っていないが、流動誘
起単結晶化現象は科学的にも技術的にも重
要であり、引き続き進めていきたいと考えて
いる。 
 
(2) コロイド結晶ゲルフィルムのストップバ
ンド波長のチューニングおよび高感度化 
ストップバンド波長を可視光領域で制御
できるようにするため、粒径、粒子濃度、ゲ
ル化剤濃度を調整し、約 620 nm にブラッグ
反射波長を持つコロイド結晶ゲルフィルム
を作製できた。次に親水性のイオン液体を用
いて溶媒置換を行い、一軸圧縮によるブラッ
グ反射波長の制御を試みた。蒸気圧がほぼゼ
ロであるイオン液体を用いることにより、一
軸圧縮中の溶媒の蒸発による不安定性を解
消でき、実験を行うことができた。イメージ
ング分光測定により、直径 3 mmの円盤状試
料において、面内の均一性を維持したまま約
80 nmのチューニングが可能であることがわ
かった。圧縮量に対して線形的にブラッグ反
射波長をチューニングできることがわかっ
た。またイオン液体の種類を変えることによ
り圧縮前のストップバンド波長を制御する
ことができ、一軸圧縮と組み合わせることに
より、ストップバンド波長を可視光領域にわ
たって制御することができた。 
 コロイド結晶ゲルフィルムのふちを固定
し、面内収縮を抑制することにより、外部刺
激に対する感度が向上することがわかった。
例えば、図１は温度応答性を有する PNIPAM
ゲルからなるコロイド結晶ゲルフィルムを
作製し、フィルムを固定した場合と固定しな
い場合の温度に対するブラッグ反射波長変
化を示している。固定することにより、ブラ
ッグ反射波長の変化量が増加し、可視光領域
をカバーできるほど、広範囲にわたって変化
させることができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ フィルムを固定した場合と固定しな
い場合の温度に対するブラッグ反射波長変
化（●：固定した場合、○：固定しない場合）。 
 
 
これまで報告されているゲル固定コロイ
ド結晶のチューニング特性は、等方的なゲル

の収縮により等方的な結晶構造を維持した
状態で起こっている。本研究では、面内方向
の収縮を抑制することにより、結晶を異方的
に変形させることができ、最もゲルが収縮し
た場合の格子面間隔を等方的に収縮した場
合の半分ほどにすることができた。また面内
収縮を抑制した場合、体積収縮率は減少する
ことがわかり、屈折率の値が小さくなること
がわかった。これらの要因により、高感度化
が実現できることがわかった。本方法は、フ
ィルムを挟むだけの非常に簡単な方法であ
り、他の刺激応答性ゲルにおいても原理的に
は適用できると考えられ、チューナブルコロ
イド結晶の高感度化に有用な方法であると
言える。 
 
(3) 単分散サブミクロン油滴およびバブルの
作製 
ガラスキャピラリー型デバイスでは、コレ
クションキャピラリー内にインジェクショ
ンキャピラリーを挿入するデバイスを考案
し、インジェクションキャピラリーの先端内
径を 3 µmまたは 0.5 µm、コレクションキャ
ピラリーの先端内径を 100 µmから 40 µmま
で減少させたデバイスを作製できた。分散相
として油相を用いる場合には、油相用のタン
クを設け、圧力制御したアルゴンガスにより
油相を押すことでデバイス内に流入できる
ように改良した。またガス圧に耐えられるよ
うにデバイスの強度補強を行った。これらの
装置改良により、油滴やバブルの生成速度を
著しく増加することができた。特にバブル生
成の場合では、一般的に報告されている値よ
り 1桁高い 105 Hzオーダーの生成量が得られ
た。生成されるバブルの大きさは、コレクシ
ョンキャピラリーの内径を減少させること
により、単分散性を維持したまま減少させる
ことができたが、最小でも 5 µmに留まった。
油滴作製の場合においても、コレクションキ
ャピラリーの内径が得られる油滴の大きさ
に大きく影響することがわかった。連続相の
流量を増加させることにより、最小で 1 µm
の単分散油滴が得られた。 

FIB加工による Siデバイスでは、幅 500 nm
の流路の加工が可能であり、この流路を 50
本並列に並べたデバイスが作製できた。流路
数を増やすことにより、生産性をさらに増加
させることができた。また単分散な油滴を得
ることができた。しかしながら粒径について
は、やはり最小で数 µmに留まり、目標とす
るサブミクロンサイズは実現しなかった。 
そこで、油相に揮発性の高いヘキサンを溶
解させ、数 µm程度の単分散油滴を作製し、
その後、ヘキサンを蒸発させることにより、
微細化を試みた。ヘキサンの蒸発により油滴
が小さくなり、単分散性を維持したままサブ
ミクロンサイズまで減少できた。ヘキサンの
濃度を変えることにより、最終的な油滴の大
きさを制御できた。 
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