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⑥当初の研究目的（交付申請書に記載した研究目的を簡潔に記入してください。） 

高分子・液晶・コロイドに代表されるソフトマターの最大の特徴は、液体を最低次階層とした

その幾重にもわたる階層的な構造にある。また、一見単純に見える水などの液体そのものもある

種の階層構造を内包することが最近の研究から明らかになりつつある。このような階層間の複雑

な関わりが、生体物質に代表されるソフトマターの示す機能の協同的な発現の仕方と深く関わっ

ていることが予想される。しかし残念ながら、液体成分を介した階層間の動的結合、例えば、液

体成分の流動性が階層間にどのような結合をもたらすか、液体自身の階層性がソフトマターの性

質にどのように関わっているかといった問題は、これまで殆ど研究されてこなかった。そこで本

研究では、これら多自由度・階層系における動的結合と協同的機能発現の基本原理を明らかにす

べく、我々が新しく開発した実験・シミュレーション手法を駆使し、以下の 4 つの課題に取り組

む。(1)ソフトマターにおける階層間の動的結合の機構解明：動的に非対称な混合系（高分子溶液

など）の示す特異な相分離における、階層構造の自発的形成機構の解明とその普遍性の検証、荷

電ソフトマター系（荷電コロイド＋イオン＋液体など）における流動性を介した階層間の動的結

合の解明などを目指す。これらは未踏の動的多体問題であり、生体系の機能解明の上からも極め

て重要である。 (2)動的階層系の外場による制御：階層間の動的結合を利用した動的機能制御の

原理を確立する。(3)複合化による新規動的階層系の構築（液晶＋エマルジョン、コロイド＋膜系

など）：複合化による複数自由度の結合とその動的階層化を図る。これは、生物的機能を物理的に

実現する上での鍵となる。 (4)液体の隠れた動的階層構造の解明と制御：液体の局所秩序化の傾

向とその結果としての動的階層性に着目し、「水の特異性とその多様な機能」、「ガラス転移」「液

体‐液体転移」といった液体分野における 3 大未解明問題の統一的記述を目指す。 

⑦これまでの研究経過 
１．本研究は、学術創成研究費の趣旨の３つの観点のうち、どの観点に主眼を置いて研究を行っているかについてお書きください。 
２．研究の進捗状況について、必要に応じて図表等を用いながら、研究組織内の連携状況を含め、具体的に記入してください。 
 

1. 「創造的・革新的・学際的学問分野を創成する研究」という観点に主眼を置いて研究を行っている。

上述のように、液体を含むソフトマターの持つ時空階層構造に焦点を当て、生物に代表される多自由度

を内包した階層的複合系の協同的機能発現の原理に迫ることを目指している。ここで創成される概念

は、ソフトマターに限らず様々な凝縮系、さらには生物の理解にも資すると期待している。 

2. 上記の目的の下に、代表者の田中を中心に、研究室の荒木助手、鎌田技術官、更にはポスドク、博

士・修士学生が密接な連携のもとに研究を推進してきた。以下に、研究の進捗状況を述べる。 

(1) ソフトマターにおける階層間の動的結合の機構解明 
超高速３次元構造観察システムの構築：3次元相分離構造の形成過程を観察するため、高速な共焦点レ
ーザ顕微鏡の開発を行い、最高で 1 秒間に 50 セットの 3 次元像を得ることに成功した。これは、現状

では世界最高速であると考えている(論文[18])。 

粘弾性相分離における動的結合の機構解明：我々が、高分子溶液系において発見した粘弾性相分離現象

における動的結合の本質を解明するため、絡み合い効果を持たないコロイド分散系、タンパク質溶液に

おいても詳細な実験を行った。その結果、これらの系でも相分離過程で粘弾性相分離特有の過渡的ネッ

トワーク構造が形成されることを初めて明らかにした（⑧特記事項(1)、論文[8,12,13,18,21]参照）。

階層間結合を取り入れた粒子系シミュレーション法：我々は、コロイド分散系における粒子座標と液体

の流れという自由度の結合を取り入れた流体粒子ダイナミクス(FPD)法を開発してきた。これをさらに
発展させ、分散媒質である液体に、イオン場、液晶配向場、2成分混合液体の濃度場を導入することで、
それぞれの自由度を取り入れた新しいシミュレーション法の開発に成功した。これにより、荷電コロイ

ド系においては、短距離引力と長距離斥力の競合下において、イオンの空間分布とコロイドの運動の結

合が凝集構造形成に重要な影響を与えることを初めて示した。また、液晶コロイド系では、コロイドの

伴う線欠陥（弾性場）と流れ場の動的結合により、コロイド粒子が極めて多様な運動をすることを示し

た(論文[25])。また、分散媒質の相分離によって引き起こされるコロイド粒子の凝集過程における、流

体力学的相互作用の役割を初めて明らかにした(論文[26])。このように、階層間結合を取り入れた粒子

系シミュレーション法の開発は順調に進んでおり、応用の段階に入りつつある。現在は、この方法を発

展させ、FPD法に基づく高分子・タンパク質シミュレーターを構築中である。 
位相コヒーレント光散乱法の開発：我々が独自に開発した、モード選択性を有する位相コヒーレント光

散乱法の原理的特長を活かし、濁った液体（透過率 数％以下）にも適用可能な動的光散乱法として発

展させた。さらに、濃度拡散、熱拡散、回転拡散、音波モードに加え、液体表面波モードの測定にも成

功した。 



学術創成中間－３ 
 
⑦これまでの研究経過 つづき 

 

(2) 動的階層系の外場による制御 
膜系の空間拘束下での秩序化：空間的な拘束により広い領域で向きのそろった均一な配向秩序を形成す

る技術は、ナノテクなどの分野でますます重要になりつつある。我々は、2分子膜系の秩序の周期がミ

クロンオーダーと長いことを利用して、この問題に光学顕微鏡スケールでアプローチした。無秩序（ス

ポンジ）状態からの冷却過程において、壁にエピタキシャルに秩序相（高配向ラメラ相）が成長してく

る。この際、拡散律速成長に伴う枯渇効果により無秩序相の（膜）濃度が低下するため、バルクでの核

形成が抑制される。このことを利用し、秩序化のキネティクスを冷却速度により制御することで、完全

配向状態を実現することに成功した。この機構は、膜系に限らず広く拡散を伴う秩序化による単一ドメ

イン形成の指導原理となるものと考えている(論文[10])。 

流動場下での膜およびタンパク質の秩序形成：流動場下での構造観察は構造自体が高速変形するために

容易ではない。そこで我々は、高速度カメラと流動セルを組み合わせることで、流動場下での構造観察

に成功した。このシステムを用い、定常流動によりスポンジ（無秩序）構造がラメラ（秩序）構造に転

移し、しかもずり速度の増大に伴い、不連続な一次転移から、連続転移に変わることを発見した(論文

[22])。また、流動場下での降温過程で、スポンジ・ラメラの共存下ではストリング構造が核形成し、

さらにラメラ一相領域に入るとオニオン構造に転移し、しかもそのサイズが単分散となることが明らか

となり、単分散オニオン構造の新しい生成法を発見した。現在、タンパク質の結晶化への流動場の影響

について興味深い現象を見出し、それについてより詳細な研究を進めている。 

(3) 複合化による新規動的階層系の構築（液晶＋エマルジョン、コロイド＋膜系など） 
コロイド・高分子混合系における気体‐液体転移にともなう臨界現象の粒子レベルでの研究：コロイ

ド・高分子混合系における気体‐液体転移は、理論的に原子系・分子系のそれと同等であることがわか

っている。我々は、コロイド粒子を一粒子レベルで観察可能な高速かつ高分解能な共焦点顕微鏡を用い

ることで(論文[19])、一粒子レベルの分解能で臨界揺らぎの研究を行うことに初めて成功した。また、

一粒子レベルで気体‐液体界面を観察することにも成功し、界面近傍での粒子の layeringを観察するこ
とに成功した。これらの結果は、ミクロとメゾスケールをシームレスにつなぐ、極めて意義深いもので

ある。現在、コロイドのゲル化、結晶化過程について、粒子レベルでの研究を進めつつある。  
(4) 液体の隠れた動的階層構造の解明と制御 
分子性液体における液体‐液体転移の臨界現象と転移キネティクスの研究：我々は、単成分の分子性液

体である triphenyl phosphite において液体‐液体転移を発見した。そのキネティクスについて、実時間
顕微鏡観察、DSC測定による詳細な研究を行った結果、転移に核形成・成長型とスピノーダル分解型の
２種類があり、そのキネティクスが非保存秩序変数の秩序化のダイナミクスとして理解できることが明

らかとなった(論文[2])。また、他の物質の探索も行い、n-butanolにおいても同様の現象を発見した(論
文[9])。この他にも、後述するように、液体‐液体転移に伴う液体の運動性の低下様式（フラジリティ）

の変化(論文[11])、空間拘束の効果など興味深い結果を得つつある。さらに、顕微ラマン分光、X線散
乱、中性子散乱（フランスのグループとの共同研究）などにより、より微視的な構造に関する情報を得

つつあり、転移を支配する秩序変数について微視的な面からも情報が得られるものと期待している。さ

らに、2つの液体状態の化学的性質の差（他の物質との相溶性）についての研究も開始し、また流動場
による液体‐液体転移の促進など外場効果に関しても興味深い結果を得つつある。 
分子動力学・ブラウン運動ダイナミクス法を用いたガラス化の機構の解明：等方的なレナード・ジョー

ンズポテンシャルに、5回対称を好む異方的ポテンシャルを重畳することで、結晶化に対してフラスト

レーションを任意の強さで導入できる新たな分子動力学モデルを構築し、ガラス化の起源に迫るべく研

究を行っている。その結果、（i）結晶に対するフラストレーションによってガラス化を実現できること、
（ii）フラストレーションの度合いがフラジリティを支配していること、(iii)動的不均一性の起源、即ち
ガラス化に伴う遅いダイナミクスが、液体中に出現する過渡的な結晶的中距離秩序にあることなどを発

見した（⑧特記事項(6)、論文[23]参照）。さらに、このモデルを用い、過冷却液体・ガラス状態におけ

る音波伝播、ボゾンピークといった高速領域における未解明問題についても研究を進めている。さらに、

相互作用にフラストレーションを導入する代わりに、コロイド粒子のサイズの分散としてフラストレー

ションを導入する別のモデルを用いた研究も始め、既に上記の分子動力学モデルと一致する結果を得て

いる。これにより、結晶化とガラス化の本質的な関係が明らかになりつつある。 

 

このように、全ての分野において研究は極めて順調に進んでいると考えている。 
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⑧特記事項 
これまでの研究において得られた、独創性・新規性を格段に発展させる結果あるいは可能性、新たな知見、学問的・学術的なインパ

クト等特記すべき事項があれば記入するとともに、推薦者の期待がどの程度達成されつつあるかについて記入してください。 
(1) 粘弾性相分離の普遍性の検証、ならびに秩序化との協奏による新規構造の形成原理の提案：我々が、高
分子溶液系において発見した粘弾性相分離現象が、コロイド分散系、タンパク質溶液においても起こり得る

ことを発見した(Phys. Rev. Lett.などに掲載、論文[8,12,13,18,21])。このことは、粘弾性相分離が、成分間
の運動性に大きな差がある系（動的非対称系）に普遍的な現象であることを明確に示している。また、流体

的相互作用を取り入れたコロイド系のシミュレーション（流体粒子ダイナミクス（FPD）法）により、従来
の常識を覆し、ブラウン運動なし（熱揺らぎなし）でもコロイドのネットワークが粗大化し得ることを発見

した。これは、粒子間の相互作用に基づく力学的な駆動力のみで、ネットワークの破壊・再配列が進み得る

ことを意味し、全く新しい純粋に力学的な粗大化の機構が存在することを示した点で画期的であると考えて

いる。また、膜系においても粘弾性相分離現象を発見するとともに、ラメラ秩序化を利用して決まった特徴

的な大きさを持つ安定なセル構造の形成に初めて成功した（Nature Materialsに掲載、論文[20]）。 
(2) 膜・コロイド混合系の光学的性質の外場制御：2 分子膜間に荷電コロイド粒子を導入し、コロイドの運

動を電場で励起することにより、膜の１次元周期構造に起因した光のブラッグ反射を動的に制御可能なこと

を初めて示した（Nature Materials に掲載、論文[5]）。これは、低次階層の動的制御による高次階層の機能
制御を実現したものとして、大きな意義を持つと考えている。 
(3) 単一成分流体の流動誘起不安定化と新しいタイプの流体の非圧縮性の破れ：上記の動的な非対称性につ
いて考察する中で、単純液体においても粘度が密度に依存することから、流れ場と密度揺らぎの間に新しい

タイプの結合が生まれることに思い至った。単純ずり流れとの動的結合により密度揺らぎが増大し、ついに

は液体状態が不安定化しキャビテーション、シアバンドといった劇的な現象が起きることを理論的に予言す

るとともに、シミュレーションで理論の妥当性を示すことに成功した。このことは、さらに、マッハ数が 1
より充分小さな低速流、純粋せん断流に対しては非圧縮性を仮定してよいという流体力学の常識が破れるこ

とを示唆しており、極めて大きな波及効果があると考えている。我々の理論は、ずり速度が粘度の圧力微分

で与えられる閾値を越えると液体が本質的に不安定化することを予測する。この発見は、潤滑剤、ガラス形

成液体、マグマの流動不安定化といった未解明現象に迫る鍵になると考えている。これは、当初の計画の予

想を超える極めて重要な成果であると自負している。 
(4) 液晶場中における電気泳動による粒子の表面性状に基づく粒子分別：既述した液晶中のコロイドのシミ
ュレーションにより、Saturn ring型の欠陥をまとった粒子の運動が、弾性場、流動場と配向場の動的な結合
の結果、表面での液晶のアンカリングの性質を敏感に反映した独特の運動を示すことを明らかにした。この

現象を積極的に利用することにより、コロイド、タンパク質などの表面の性質の違いによる粒子分別が可能

であることを示した（J. Phys.: Condens. Matterに Letterとして掲載、論文[25]）。 
(5) 液体‐液体転移とガラス転移の統一的理解：単分子液体である triphenyl phosphiteにおいて、液体‐液体
転移に伴う臨界現象的挙動を初めて観測するとともに、その転移キネティクスの解明にも成功した（Science
に掲載、論文[2]）。さらには、n-butanolにおいても同様の現象を発見し、この現象の普遍性を示した（この
結果は、J. Phys.: Condens. Matterに Letterとして掲載され、2005 年度 Top Papersに選ばれた、論文[9]）。
また、我々は液体Ｉ（転移前）がフラジャイルな（構造が弱い）液体であるのに対して、液体 II(転移後)は
ストロングな（構造が強い）液体であることを見出した。さらに、液体‐液体転移を利用することによりフ

ラジリティを連続的に制御することに初めて成功した（Phys. Rev. Lett.に掲載、論文[11]）。これにより、フ
ラジリティは液体-液体転移を支配する非保存の秩序変数により制御されていることが初めて明らかとなり、
これまでガラスの分野で大きな謎であったフラジリティを支配する物理因子の特定に大きな貢献ができたと

自負している。 
(6) ガラス化と結晶化の本質的関係を示唆する現象の発見：我々は、液体のガラス転移現象においては、結
晶化という密度の長距離秩序化と液体の局所安定構造形成という短距離秩序化の競合が重要であるという考

え方（2 秩序変数モデル）を提唱してきた。結晶化と短距離秩序化の度合いを系統的に制御可能な全く新し

い相互作用ポテンシャルを導入した分子動力学シミュレーションを行った。これにより、過冷却液体中に結

晶的中距離秩序が存在していることを発見した。このことは、ガラス転移現象において結晶化が重要な役割

を担っていることを示唆し、ガラス化の起源について従来全く考えられてこなかった革新的概念を提案する

ことができた。さらに、上述の液体のフラジリティが、結晶化と短距離秩序化のフラストレーションの度合

いにより制御されていることも明らかとなった(Nature Physics に掲載、論文[23])。このことは、液体‐液
体転移において我々の発見した上記の事実とも一致しており、この物理的描像で液体の本質に迫れるものと

期待している。 

 
以上のように、ソフトマター・液体の階層性に関して学術的に極めて大きなインパクトを持つ成果を挙げ

ることができた。これらの成果は、当初の計画を遥かに超えたものであると自負している。 
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