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研究成果の概要（和文）：サイズの小さな粒子の変位を精度よく検出できる光ピンセット装置をセットアップした。超
分子ポリマー水溶液および高分子物理ゲルに分散した微粒子の熱運動を解析し、局所物性とその空間分布を評価した。
その結果、それらの物性は空間的に不均一であることを明らかにした。また、ゲル化過程 (固化プロセス) は、不均一
性の程度ならびにサイズスケールの変化を伴うことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Optical tweezers, capable of detecting a probe particle with small size for 
rheological measurements has been developed. The thermal motion of the probe particles dispersed in a 
supramolecular polymer solution and a polymer physical gel. As a result, we have found that there exist a 
spatial heterogeneity in their physical properties at the mesoscopic scale. Also, the gelation process of 
these system was accompanied by the changes in the extent of the heterogeneity and the size scale.

研究分野： 高分子化学、超分子化学
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１．研究開始当初の背景 
光ピンセットは近赤外 (NIR) 光の放射圧を
利用して微小物体をその焦点位置近傍で捕
捉し、動かす技術である。これまで、光ピン
セットは生体物質 (細胞、タンパク質、DNA 
等) を操作する技術として、主に生物学の分
野において利用されてきたが、近年、ソフト
マテリアルの局所領域におけるレオロジー
測定手法としても注目されつつある。光ピン
セットによる測定は、汎用のレオメーターに
よる測定と比較して、(1) 極少量のサンプル 
(数十L) で測定ができる、(2) 希薄な溶液を
精度よく測定できる、(3) 物性の空間分割評
価ができる等の利点がある。しかしながら、
これまで生体物質を対象とした研究が主流
であったため、室温付近での測定に限られて
いた。一般に、高分子液体のレオロジー測定
において、測定温度を変えることによって、
高分子鎖の熱運動性に関する詳細な知見が
得られる。したがって、温度制御を可能とす
る光ピンセット装置を開発すれば、局所領域
における高分子のダイナミクス解析に極め
て有効なツールになり得るとの考えに至っ
た。 
 
２．研究の目的 
本研究では、独自にセットアップした光ピン
セットを用いて、重合系中における局所領域
の物性を測定・解析し、空間的な不均一性を
評価する。とくに、重合の進行に伴い (1) 高
分子の絡み合いがどのように発展するのか、
あるいは (2) 高分子がどのように生長する
のかを明らかにする。さらに、重合系中にお
ける分子量の空間的な不均一性を、最終的に
生成した高分子の分子量とその分布と比
較・検討し、それらの相関を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
試料中に分散したプローブ微粒子に NIR 光
を照射し、正弦的な変位信号を与えると、粒
子は NIR 光の動きに追従する。しかしながら、
粒子周囲の媒体が粘弾性流体の場合、粒子の
変位に遅れが生じ、変位量が減少する。NIR
光と粒子の変位振幅の比および位相差に基
づき、局所領域における貯蔵弾性率 (G′) な
らびに損失弾性率 (G″) を算出できる。 
 
４．研究成果 
(1) サイズの小さな粒子の変位を精度よく検
出するため、蛍光ユニットをセットアップし、
微粒子からの蛍光を四分割フォトダイオー
ドにて検出できるようにセットアップした。
また、ステージと対物レンズにそれぞれサー
モスタット制御のヒーターを付属し、温度制
御が可能であることを確認した。種々の温度
において、紐状ミセル水溶液の G′および G″
を周波数の関数として測定し、緩和過程にお
ける見かけの活性化エネルギーを算出した
(図 1 参照)。その結果、算出した値は、レオ
メーターによって求めたバルクの値とよく

一致した。このことは、巨視的な粘弾性は、
局所領域の粘弾性の平均として理解できる
ことを示している。 
 
(2) 低分子の自己組織化によって形成される
高分子は、しばしば超分子ポリマーと呼ばれ
る。超分子ポリマー水溶液に分散した微粒子
の熱運動を解析し、ゲル化過程 (固化プロセ
ス) における局所物性とその空間分布を評価
した (図 2 参照)。その結果、ゲル化過程はマ
イクロスケールにおける物性の均一化を伴
って進行することを明らかにした。この均一
化は、分子の会合状態よりもむしろ、ポリマ
ーの凝集状態の変化を反映していることも
確認した。さらに、超分子ポリマーから形成

されるゲルを固体基板にスプレーすると、繊
維状会合体から成る中空粒子が自発的に形
成されることを明らかにした (図 3 参照)。 
 
(3) 高分子鎖の物理架橋によって形成される
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図 1  (a) 紐状ミセル水溶液の貯蔵弾性率 (G′) 
および貯蔵弾性率 (G″) の平均値の周波数依存
性.  (b) 平坦弾性率 (G0) および緩和時間 () 
の温度依存性. 
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図 2  ゲル化過程における超分子ポリマー水溶
液の外観および共焦点レーザー顕微鏡像. 
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図 3  (a) 超分子ポリマーのスプレー被膜の走査
型電子顕微鏡像および (b) 共焦点レーザー顕微
鏡像. 
 



ゲル、高分子物理ゲルについても検討した。
高分子物理ゲルを剪断印加によって崩壊さ
せると、流動性の高いゾル状態となるが、室
温にて静置するとゲル状態に戻ることを確
認した (ゾルーゲル転移)。ゾルーゲル転移過
程における不均一性を検討した結果、ゾルー
ゲル転移は、不均一性のサイズスケールの変
化を伴うことを明らかにした。また、不均一
性のサイズスケール変化は、付加重合による
高分子網目構造の形成過程においても観測
された。 
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