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要旨
高密度コロイド系において、乱雑な配置のまま流動性を失うガラス状態は、物理学における重要な研究対象で
ある。近年では、自己駆動粒子が混み合ったアクティブガラスと呼ばれる系が、アクティブマターとガラス物
理が交差する文脈で盛んに研究されている。これまでの研究により、古典的なガラス状態で凍結していたダイ
ナミクスが、自己駆動力（アクティビティ）により流動化することが、実験および数値シミュレーションの
両面から報告されている。一方、レオロジーの観点からは、アクティビティの存在下で複素ずり弾性率 G(ω)

が本質的に変化する。具体的には、G′(ω) ∝ ω0 に特徴づけられる固体的な応答（弾性プラトー）が消失し、
G′(ω), G′′(ω) ∝ ω1/2 に従うべき則的レオロジーが現れる。このようなべき則的応答は、揺らぎダイナミクス
を持たない仮想的な媒質のジャミング臨界点で出現すると考えられてきた。しかし、揺らぎダイナミクスを本
質的に含むアクティブガラスにおいて、同様のべき則的応答が広く観測される物理機構は未解明である。
　これまでアクティブガラスの粘弾性は、アクティビティの有無といった二値的条件下で計測され、アク
ティビティの連続的な変化に対する依存性は十分に調べられていない。そこで本研究では、自己駆動粒子から
成る高密度アクティブ系を対象とし、アクティビティの変化がダイナミクスおよびレオロジー特性に与える影
響を調べた。具体的には、遊走性を持つ大腸菌と遊走性を持たない大腸菌の混合比をアクティビティの指標と
して制御した実験系を構築した。さらに、Active Brownian Particle（ABP）モデルを用いた数値シミュレー
ションを併用し、実験とシミュレーションの両面からアクティブガラスの性質を比較・検討した。
　アクティブな混み合い状態を実現するため、培地との物質交換を可能とする交換チャンバーを作成し、長
時間測定を行った。試料のアクティビティ指標として、溶媒中で測定した単一大腸菌の遊走速度から定義した
ペクレ数（Pe）を、試料中の遊走菌の割合で重み付けした平均ペクレ数を用いた。レオロジー特性は、光ピン
セットを用いたマイクロレオロジーにより評価し、粒子の揺らぎおよび外力応答から粘弾性特性を求めた。
　その結果、マイクロレオロジー測定により揺らぎと応答を比較すると、Pe = 3 というわずかなアクティ
ビティ下でも、10 Hz 以下の周波数領域において揺動散逸定理が破れることを確認した。これは、遊走大腸菌
の鞭毛回転によって系が非平衡に駆動されていることを示している。この非平衡状態においてダイナミクスを
解析すると、構造緩和時間および動的不均一性が、アクティビティの増加に伴いほぼ単調に低下することが明
らかになった。また、複素弾性率に関しては、アクティビティがゼロの状態では低周波数領域に弾性プラトー
が観測されたのに対し、Pe ≥ 3 においては G∗(ω) ∝ ω1/2 に従うレオロジーが現れた。
　 ABP のシミュレーションにおいても、ペクレ数をアクティビティ指標としてダイナミクスおよび複素
ずり弾性率を求めた。Pe = 0 で固化した系のダイナミクスは、実験と同様に、アクティビティの付与に伴っ
て構造緩和が促進し、動的不均一性が消失した。複素弾性率については、Pe < 10 ではアクティビティの
増加に伴って弾性プラトーが徐々に低下し、固体的に振る舞う周波数域が低周波側に移動した。代わって、
G∗(ω) ∝ ω1/2 のべき的応答が中間周波数域に現れた。他方で Pe > 20 では、弾性プラトーは消失し、系の
流動化を示すマクスウェル緩和が見られた。Pe が増大するに従い、緩和周波数は高周波側に移動した。一方、
実験においては 3 ≤ Pe ≤ 60 の条件までロバストに 1/2 乗則が観測され、マクスウェル緩和が見られなかっ
た。すなわち、系は固体―液体の中間状態に留まり、更なる流動化は生じなかったと解釈できる。これらの結
果から、現実のアクティブガラスは、自己組織的に固体―液体間の臨界的な状態に遷移している可能性が示唆
される。
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1 イントロダクション

1.1 ガラス物理学

　ガラスとは、その構成要素が乱雑な配置のまま固まったものの総称を指す。窓ガラスや食器のグラスはガラ
スの代表格である。しかし構成要素が原子や分子である必要はなく、コロイドや高分子のような比較的大きな
ものであっても、それがランダムに固まっていればガラスと言ってよい。このように定義すると、例えば、歯
磨き粉や化粧品、ペンキなどは 100 nm 程度の大きさのコロイド粒子を構成要素とするガラスである。ヨーグ
ルトや豆腐、マヨネーズも、エマルジョンのような柔らかい粒子からなるガラスと呼べる。砂山やボトルに
入った錠剤もランダムな状態で流れないため、広い意味でガラスと呼べる [1]。例えば、図 1.1 にある 4 つの
物体は全てガラス、ということができる。

図 1.1 (a)～(d) は、日常的に見られるガラスの例である。(a) は気体または真空中に存在する固体粒子群か
らなる粒状体（granular media）、(b) は流体中に高密度に詰まった（コロイド状）粒子系である歯磨き粉
（toothpaste）、(c) は相分離した流体中に高密度に分散した油滴からなるエマルジョン（マヨネーズ）、(d) は
流体中に高密度に詰まった気泡から構成される泡（シェービングフォーム）をそれぞれ示している [2]。

　ガラスと呼ばれる状態は、液体の温度を急激に低下させたり（過冷却液体）、多分散系コロイドの体積分
率を上昇させることで実現する。図 1.2(a) はその模式図である。液体がガラス化する際、ある体積分率（温
度）において急激に粘性が上昇し、観測できる範囲内では系のダイナミクスが凍結され構造緩和が生じなくな
る。このような現象をガラス転移と呼び、ガラス転移が生じる体積分率（温度）をガラス転移点と呼ぶ。図
1.2(b) は剛体球コロイドの粘性である [3]。これを見ると、体積分率が 50% を超えた所で粘性が急激に上昇
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し、58% あたりでデータ点がなくなる、すなわち粘性が測定できなくなっている。このように実験の観測範
囲内で粘性の発散、あるいはダイナミクスの凍結などが生じ、あたかも固体のように振舞う現象はガラス転移
と呼ばれる。

図 1.2　 (a) 剛体球コロイド懸濁液の相図とその相に対応する顕微鏡画像（ [3] より一部改変）。多分散系の
コロイドを高密度に積みあわせることで、乱雑に固まったガラス状態になることを表している。(b) 剛体球コ
ロイド懸濁液の粘性（ [3] より一部改変）。

　このように、ガラス転移の特徴は、粘性や構造緩和時間が実験時間スケールで実質的に無限大となる点に
ある。しかし興味深いことに、粒子の空間構造、すなわち動径分布関数や構造因子などの静的な観測量は、ガ
ラス化に近づいても大きな変化を示さない（図 1.3(a)）。すなわち、巨視的な力学的性質が劇的に変化する一
方で、平均的な構造にはほとんど違いが見られないという「静的構造とダイナミクスの乖離」が存在する。
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図 1.3　 (a) 体積分率 ϕ = 0.48（液体相）および ϕ = 0.57（結晶相）における PMMA コロイド粒子の動径
分布関数 g(r) [3]。(b) 二次元 Lennard–Jones 模型の数値シミュレーションにおける各粒子の変位ベクトル
の空間分布。矢印は構造緩和時間程度の時間における粒子変位を表しており、粒子の運動性が空間的に相関し
ていることを示している [4]。(c) 過冷却液体における四点感受率 χ4(t) の時間依存性。温度低下に伴うピー
クの成長と遅延は、動的不均一性の発達を示している [4]。

　この乖離を説明するために注目されてきたのが、粒子運動の空間的不均一性である。近年の顕微鏡観察や
数値シミュレーションにより、ガラス転移点近傍では粒子の運動が空間的に極めて不均一になることが明らか
にされている。この現象は動的不均一性（dynamical heterogeneity)と呼ばれ、ガラス転移研究の中心的な概
念の一つとなっている。
　図 1.3(b) は、過冷却液体のシミュレーションにおいて、その粒子変位をプロットしたものである。これ
を見ると、均一に緩和するのではなく、その変位の大きさには偏りがあり、かつその変位が大きい部分が共同
的に動いていることが見て取れる。
　この揺らぎの不均一性を定量的に評価する量として、χ4 がある [4]。以下、χ4 と、ガラス系でその量が
動的不均一性を表す理由を簡潔に述べる。
まず、時間区間 [0, t] における粒子 i の並進変位の大きさを定量化するために、モビリティ（mobility）と
呼ばれる局所量 ci(t, 0) を導入する。典型的には、粒子変位 ri(t)− ri(0) を用いて

ci(t, 0) = exp

[
−|ri(t)− ri(0)|2

d2

]
(1.1)

と定義する。ここで d は粒径程度の長さであり、粒子がほとんど動いていない場合には ci ≃ 1、大きく移動
した場合には ci ≪ 1 となる。
　この局所モビリティから、モビリティ場

c(r; t, 0) =

N∑
i=1

ci(t, 0) δ
(
r− ri(0)

)
(1.2)

を定義し、その空間相関として四点動的相関関数

G4(r; t) = ⟨c(r; t, 0)c(0; t, 0)⟩ − ⟨c(r; t, 0)⟩2 (1.3)

を導入する。ここで r = |r|、⟨· · · ⟩ はアンサンブル平均を表す。
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　この相関関数を空間積分した量
χ4(t) =

∫
ddr G4(r; t) (1.4)

が四点感受率（four-point susceptibility）である。χ4(t) は、時間 t においてどの程度の空間領域が協調して
緩和しているかを表す指標と解釈できる。
　実際には、χ4(t) は全モビリティ

C(t, 0) =

∫
ddr c(r; t, 0) (1.5)

の揺らぎとして
χ4(t) = N

(
⟨C(t, 0)2⟩ − ⟨C(t, 0)⟩2

)
(1.6)

と等価に表される。
　一般に、ガラス転移に近づくにつれて χ4(t) は顕著なピークを示し、そのピーク値は増大しつつ長時間側
へとシフトすることが知られている。図 1.3(c) は、過冷却液体のシミュレーションにおいて、χ4 の温度依存
性を表している。温度が小さくなるにつれて χ4 のピークが大きくなっているのは、過冷却液体がガラス転移
点に近づき、動的不均一性の空間スケールが成長していることを反映している。
　以上のことから、χ4 はガラスにおいて動的不均一性を表す指標だと言える。

1.2 アクティブマター

　アクティブマター（active matter）とは、外部からの駆動や力の印加に依存せず、構成要素自体が内部的な
エネルギー変換を通じて自律的に運動したり、力を発生させたりする非平衡系の総称である。すなわち、アク
ティブマターは構成要素が常にエネルギーを散逸しながら活動しており、その結果として系全体が熱平衡から
恒常的に逸脱している。このような特徴をもつアクティブマターは、近年、非平衡統計物理学の文脈で盛んに
研究が行われている。
　アクティブマターの本質は、構成要素が持続的にエネルギーを取り込み、運動へと変換する点にある。各
粒子が自らの内部エネルギー源によって運動するため、系は常に内部駆動型の非平衡状態にある。この非平衡
性が、平衡状態には見られない多様な現象を生み出す。
　アクティブマター系を多数集めると、個々の単純な運動則の組み合わせにもかかわらず、しばしば巨視的
な秩序や協調運動が自発的に生じる。鳥や魚、アリなどの昆虫の群れは代表的な例である（図 1.4）。このよう
な秩序化は熱平衡系では現れない現象であり、アクティブマターの非平衡性に起因する特徴的なダイナミクス
である。
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図 1.4　 (a) 鳥の群れの写真（Wikipedia「鳥類」より引用）。(b) イワシの群れの写真（Wikipedia「イワシ」
より引用）。(c) ヒアリの群れの写真 [5]。

　アクティブマター研究の目的の一つは、このような非平衡系の普遍的法則を明らかにすることである。す
なわち、構成要素の自律運動と相互作用が生み出す非平衡揺らぎや、マクロな輸送特性・力学応答の関係を理
解することは、生命現象やソフトマター物理、さらには社会的・生物的集団運動の理解にもつながる。アク
ティブマターは、このような非平衡現象の統一的理解を目指す上での「モデル系」として位置づけられている。

1.3 アクティブガラス

　近年、アクティブガラスと呼ばれる、自己駆動粒子が乱雑に混みあった系の振る舞いが、アクティブマター
およびガラス物理学の文脈で盛んに研究されている [6]。Mandal らは、自己駆動粒子の混み合い系をモデル
として、アクティブガラスのダイナミクスを数値的に調べた（図 1.5(a) [7]）。各粒子の運動は ABP（Active

Brownian Particle）と呼ばれる代表的なモデル [8]を用いており、以下の方程式で記述される。

mr̈i = −γṙi +
∑
j( ̸=i)

f ij + f ni + ϑi (1.7)

θ̇i = ξi, ni = (cos θi, sin θi) (1.8)

で与えられる。ここで γ は摩擦係数、f ij は粒子間相互作用、ϑi は熱揺らぎを表す。熱揺らぎは ⟨ϑi(t)⟩ = 0、
⟨ϑiµ(t)ϑjν(t

′)⟩ = 2kBTγ δijδµνδ(t− t′) を満たす。自己駆動項 f ni が系のアクティビティに対応し、f がそ
の強さを表す。自走方向を表す θi の回転拡散は ⟨ξi(t)ξj(t′)⟩ = 2τ−1

p δijδ(t− t′) で記述され、τp は推進方向
の持続時間である。
　図 1.5(b) は、アクティビティ f に対する自己オーバーラップ関数 Q(t) を示している。Q(t) は、時刻 t0

における各粒子の位置 ri(t0) が、時間 t 後にどの程度保たれているかを表す指標であり、

Q(t) =
1

N

N∑
i=1

q(|ri(t0)− ri(t0 + t)|) (1.9)

と定義される。ここで q(r) は

q(r) =

{
1, r ≤ b,

0, r > b,
(1.10)
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で与えられる窓関数であり、b は論文中で b = 0.3、すなわち粒径の 30% と設定されている。Q(t) は短時間
では Q(t) ≃ 1 を保ち、粒子がケージから脱出して構造緩和が進行するとともに減衰する。従って、緩和時間
は粒子がケージから抜け出すのにかかる時間を反映しており、ガラス的ダイナミクスの指標として用いられ
る。f が小さい領域では測定範囲内で十分に緩和していないのに対し、f が大きくなるにつれて Q(t) が減衰
する時間が早くなる。すなわち、アクティビティの増加により構造緩和が促進されていることが分かる。
　図 1.5(c) は、四点感受率 χ4(t) を示している。論文中では χ4(t) は以下の式のように、Q(t) の分散とし
て定義されている。

χ4(t) = ⟨Q2(t)⟩ − ⟨Q(t)⟩2 (1.11)

なお、四点感受率 χ4(t) にはいくつかの慣用的な定義が存在する。[7]では自己オーバーラップ関数 Q(t) の
揺らぎとして定義しているが、前節で述べたモビリティ場の相関に基づく定義 (1.6式)とは正規化や局所量の
取り方が異なる。これらはいずれも動的不均一性の強さを定性的には同様に捉える指標であるが、異なる定義
間での数値の直接比較には注意が必要である。
f の値が大きくなるにつれて χ4(t) のピーク値が減少しており、これはアクティビティの増加によって、ガ
ラス特有の動的不均一性が抑制され、液体的なダイナミクスへと移行していることを示している。

図 1.5 　 (a) アクティブ混み合い系の模式図。(b) 構造緩和のアクティビティ依存性を示すグラフ。横軸は
persistence time に対する時間、縦軸は自己オーバーラップ関数 Q(t) を表す。(c) 四点感受率 χ4(t) を時間
に対してプロットしたグラフ。図中左上の挿入図は、各 f における χ4(t) のピーク値を示している。(a)、(c)

は [7] より、(b) は同論文の Supplementary Information より引用。

　このように、アクティビティの増加によってガラス転移が生じていた系が流動化する現象は、アクティブ
流動化と呼ばれる。アクティブ流動化はこれまで主に構造緩和や揺らぎといったダイナミクスの観点から研究
されている。また、その多くは数値シミュレーションによるものであり、実験的検証の例は少ない。
　次に、数少ないアクティブガラスの実験例について述べる。自己駆動粒子のモデルとして、バクテリ
ア [9, 10]や、ヤヌス粒子 [11]を用いた研究が報告されている。これらはいずれも二次元系 (quasi - 2D)で行
われており、そのダイナミクスに主眼が置かれている。
Klongvessa らはヤヌス粒子を用いて、アクティビティを制御しながら流動のダイナミクスを計測した [11]。
ヤヌス粒子とは、粒子表面が二つの異なる物質から構成された人工コロイドであり、化学反応や外場によって
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自己駆動するアクティブ粒子として広く研究されている。図 1.6(a),(b) は、高密度条件下におけるヤヌス粒子
系の緩和ダイナミクスを示している。各色で示された Teff/T0 は、希薄極限における拡散係数から求められた
有効温度であり、この系におけるアクティビティの指標に対応する。図 1.6(a) ではアクティビティの増加に
伴い緩和時間が単調に減少しているのに対し、より高密度な条件である図 1.6(b) では、弱いアクティビティ
によって緩和時間がむしろ増大している。この結果は、アクティビティによる流動化の効果が系の密度や相互
作用といった詳細に依存することを示唆している。

図 1.6　 (a) 密度 ϕ = 0.65± 0.02 における、異なるアクティビティに対する緩和関数 F (∆t)。横線は緩和時
間 τ の定義 F (τ) = 0.5 を示す。(b) 密度 ϕ = 0.72± 0.02 における緩和関数 F (∆t)。点線はストレッチ指数
関数によるフィッティングを表す。(a),(b) ともに [11] より引用。
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1.4 アクティブガラスのレオロジー

1.4.1 アクティブガラスのべき則的レオロジー

　一方で，ダイナミクスではなく物性に着目した研究も存在する。Tennenbaum らは，ヒアリの凝集体（図
1.4(c)）の力学特性が，アクティビティによって変化することを報告した [12]。彼らはレオメータを用いて，
試料の力学応答を測定している。図 1.7(a) は，外部せん断応力を 0Pa に保ったまま，ヒアリ集合体が上板
に及ぼす法線力 FN の時間変化を測定した結果である。これを見ると，法線力が大きな状態と小さな状態
とが周期的に繰り返されていることが分かる。この法線力はヒアリの活動に起因するものであり，周期的な
ピークの有無は，系が活性状態または非活性状態にあることを反映している。彼らは活性状態、非活性状態
における系の力学応答を、周期的なせん断を加えることで調べ、複素ずり弾性率を測定した。ここで用いる
複素弾性率 G∗(ω) は、試料に微小な振動せん断ひずみを与えた際の線形応答として定義される量であり、
G∗(ω) = G′(ω) + iG′′(ω) と表される。実部 G′(ω) は弾性的なエネルギー蓄積を、虚部 G′′(ω) は粘性的なエ
ネルギー散逸をそれぞれ表す。以下では、G∗(ω) の周波数依存性を通して、アクティビティが系の力学応答に
及ぼす影響を議論する。
活性状態において測定した結果が図 1.7(b) であり，非活性状態において測定した結果が図 1.7(c) である。
図 1.7(c)では，複素弾性率の実部が虚部よりも大きく，かつ周波数依存性が弱いことから，典型的な固体的応
答を示していることが分かる。このような低周波数領域における G′(ω) の周波数に依らない振る舞いは，弾
性プラトーと呼ばれ，粒子配置が長時間にわたって保たれ，系全体が弾性的に振舞うことを意味している。一
方で，図 1.7(b)では実部と虚部の大きさがほぼ同程度であり，その周波数依存性は角周波数の 1/2 乗に近い
べき則に従っている。このような複素弾性率の周波数依存性は非自明であり，単純な固体や液体のいずれにお
いても見られない特徴的な振る舞いである。
　 Sugino らは，アクティブガラスのモデル系として遊走大腸菌を，対応する受動的ガラスのモデルとして
遊走しない大腸菌を用い，それぞれのレオロジー特性を測定した [13]。図 1.8(a)，(b)は，それぞれ遊走大腸
菌懸濁液および非遊走大腸菌懸濁液における複素弾性率の測定結果を示している。両図において，点線は角
周波数の 1/2 乗に比例する関数を表している。これを見ると，図 1.8(a)では測定された周波数範囲において
1/2 乗則に近い振る舞いが見られる一方，遊走しない系では，高密度条件において弾性プラトーが現れてい
る。これらの結果は，アクティビティによって系の力学応答が変化すること，またアクティブな混みあい系に
おいて 1/2 乗則が特徴的な振る舞いとして現れる可能性を示唆している。
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図 1.7　 (a) クリープ試験に対応して測定された法線力（normal force）の時間変化。系には 0Pa のせん断
応力が加えられており，測定された法線力は試料固有の応答を反映している。(b)，(c) それぞれ活性状態およ
び非活性状態において測定された複素弾性率。塗りつぶされた点は実部，中抜きの点は虚部を表す。横軸はレ
オメータによるせん断の角周波数である。

図 1.8　 (a)，(b) それぞれ遊走大腸菌懸濁液および非遊走大腸菌懸濁液における，複素弾性率の実部の周波
数依存性。各曲線の色は図中上部に示された試料濃度に対応しており，濃度指標 ϕ/ϕp はペレットに対する相
対濃度を表している。
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1.4.2 ジャミング転移点におけるレオロジー

　ここで，先に述べた G∗(ω) ∝ ω1/2 というレオロジー特性が，ジャミング転移点という特殊な条件下で実現
することを簡単に述べる。
　ジャミング転移とは，温度がゼロの条件下，すなわち熱揺らぎが存在しない状態において、粒子系が体積
分率の増加に伴い，流動的な状態から剛体的な状態へと転移する現象である。図 1.9は，ジャミング系の模式
図である。ここでは，斥力のみの相互作用が働く柔らかい粒子からなる系を考え，その圧縮過程における力学
的性質に着目する。充填密度 ϕ が臨界密度 ϕc 未満では，エネルギー最小化後の静的配置においては，粒子間
に力を伝達する接触は存在せず，圧力はゼロとなる。ϕ = ϕc では，全粒子が変形することなく互いにちょう
ど接触し、系全体にわたって接触ネットワークが形成され剛体的な応答が生じ始める。この点をジャミング転
移点と呼ぶ。さらに ϕ > ϕc では，粒子が変形し，過剰な接触を伴う状態となり、有限の圧力を持つジャミン
グ状態が実現する。

図 1.9　充填密度 ϕ の関数として示した，摩擦のない柔らかい粒子系の状態 [2]。左：ϕ < ϕc では圧力はゼロ
で，粒子は接触せず不安定な状態。中央：ϕ = ϕc では粒子は接触するが変形しない。右：ϕ > ϕc では粒子が
変形し，有限圧力を持つ過剰接触状態となる。

ジャミング転移点では，粒子配置は力学的に安定ではあるものの，余分な拘束を持たない等方剛性状態にあ
り，わずかな摂動に対しても大きな応答を示す限界安定（marginally stable）な状態となる。図 1.10(a)は，
数値シミュレーションにより求められたアモルファス固体の振動状態密度を示しており，各曲線はジャミング
転移点からの距離 ∆ϕ = ϕ − ϕc の異なる状態に対応している。∆ϕ = 0.1 の場合には，低周波数領域におい
てデバイ則に近い D(ω) ∝ ω2 の振る舞いが見られる一方，ジャミング転移点に近づくにつれて低周波数側の
振動モードが顕著に増大していることが分かる。これは，低エネルギーで励起されやすいソフトな振動モード
が増加していることを意味しており，アモルファス固体に特有の力学的な不安定性を反映している。
このような低周波数モードの増大は，粒子系の変形応答の空間構造にも明確に現れる。図 1.10(b)～(e)は，
摩擦のない 1000個の粒子からなるジャミング系に対して圧縮またはせん断を加えた際の粒子変位場を示した
ものである。図 1.10(b),(c)はジャミング転移点から十分離れた高密度状態（平均接触数 z = 5.78）に対応し
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ており，粒子の変位は外部から与えられた変形に対しておおむね一様に従っている。このように，粒子の変位
が系全体の一様な変形によって近似的に記述できる場合，その変形はアフィン変形と呼ばれ，典型的な固体
において支配的な振る舞いとして知られている。一方，図 1.10(d),(e)はジャミング転移点近傍（平均接触数
z = 4.09）の状態に対応しており，粒子の変位は空間的に大きくばらつき，局所的な回転や集団的な再配置を
伴う不均一な変形が支配的となっている。このように，粒子の変位が外部から与えられた一様な変形から大き
く逸脱する場合，その変形は非アフィン変形と呼ばれ，ジャミング転移点近傍において顕著に現れる特徴で
ある。
このように，ジャミング転移点に近づくにつれて，低周波数のソフトな振動モードが増大し，それに対応し
て変形応答は著しく非アフィンな性質を示す。この力学的な臨界性が，ジャミング近傍において複素弾性率が
G∗(ω) ∝ ω1/2 という特徴的なべき則を示す起源として理解されている。実際，この 1/2 乗則は，ジャミング
転移点近傍の受動的粒子系において，理論および数値シミュレーションの双方から報告されている [14,15]。
この 1/2 乗則は，単純な弾性体や粘性流体では説明できない，臨界的な力学応答を反映したものであり，
ジャミング特有の粘弾性スケーリングとして理解されている。

図 1.10 (a)アモルファス固体における、振動状態密度の振る舞い ( [16]より一部改変)。(b)ジャミング状態
の、圧縮下における変位場の図 [2]。摩擦のない 1000個のディスクの変位場を表したもの。赤色の矢印は系に
かかっている圧縮、またはずりの方向を表す。(b),(c) はジャミング転移点も強く混み合った状態における変
位場 (平均接触数:z = 5.78)であり、(d),(e)はジャミング転移点に近い充填率 (平均接触数：z = 4.09)におけ
る変位場。図 (b)～(e)の条件下において、ジャミング転移点は z = 4 の時に生じる。

　 Roland らは，ジャミング転移点近傍におけるアクティブガラスの降伏応力を数値的に評価した [17]。彼
らは三次元 Active Brownian Particle モデルにずり場をかけ，温度，体積分率，および移流と拡散の比であ
るペクレ数を制御パラメータとして力学特性を調べている。降伏応力とは，系が弾性的応答を保てなくなり，
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流動化が生じ始める最小のずり応力である。図 1.11(a)は，複数の温度およびペクレ数に対する降伏応力の体
積分率依存性を示している。黒の点線は T = 0，すなわちジャミング状態における理論値である。
　この図から，主に二つの特徴が読み取れる。第一に，Pe = 0, 1 といったアクティビティの弱い条件では，
ジャミング転移点以下の体積分率においても降伏応力が観測される。これは，熱揺らぎによって実効的な粒子
接触が生じ，弾性的応答が発現した結果であり，エントロピー弾性として理解される。第二に，ペクレ数が大
きい条件では，降伏応力が測定される最小の体積分率，すなわち液体相から固体相への転移点が，アクティ
ビティの増加に伴って高体積分率側へと移動している。この傾向は，特に T = 10−4 における図 1.11(b) の
Pe = 10, 30 のデータにおいて顕著である。

図 1.11 　 (a) アクティブガラスの数値シミュレーションにより求められた降伏応力。(b) (a) のうち，
T = 10−4 のデータを抜粋したもの。

1.5 本研究の目的

以上のように，アクティブガラスは，従来の受動的なガラス系とは異なるダイナミクスを示すことが，近年明
らかになってきた。特に，自己駆動粒子が高密度に混みあったアクティブガラスにおいては，アクティビティ
の増加に伴う構造緩和の加速や，動的不均一性の変化といった現象が，主として数値シミュレーションを通じ
て報告されている。
一方，レオロジーの観点からの研究では，アクティビティの変化に伴う降伏応力の変化や，複素弾性率の周
波数依存性が質的に変化することが報告されてきた。中でも，複素弾性率が周波数の 1/2 乗に比例するとい
うべき則は，単純な固体的応答や液体的応答のいずれにも分類されない非自明な力学応答であり，アクティブ
ガラスの物性を理解する上で重要な特徴の一つとして注目されている。
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このような 1/2 乗則は，受動的な粒子系においても，ジャミング転移近傍で現れることが知られており，臨
界的な力学応答を反映したスケーリングとして理解されている。しかしながら，アクティブガラスにおいて観
測される同様のべき則が，受動系のジャミングと同一の物理機構に由来するのか，あるいはアクティビティに
特有の非平衡効果によって新たに生じたものなのかについては，現時点では明確になっていない。
さらに，これまでに報告されている複素弾性率の測定の多くは，系がアクティブであるか非アクティブであ
るかといった二値的な条件下で行われたものであり，アクティビティを連続的に制御した条件下においてレオ
ロジー応答を系統的に調べた実験例はほとんど存在しない。そのため，アクティビティの強さが変化する過程
で，1/2 乗則に代表される非自明な力学応答がどのように現れ，あるいは消失するのかについては，未解明な
点が多く残されている。
本研究の目的は，アクティビティを制御した混みあい系において，アクティビティが系のダイナミクスおよ
びレオロジー特性にどのような影響を与えるのかを調査することである。特に，これまで主にダイナミクスの
観点から議論されてきたアクティブガラスに対し，複素弾性率に代表されるレオロジー応答のアクティビティ
依存性に着目する。
そのために本研究では，遊走・非遊走大腸菌を用いた実験系を構築し，アクティビティの違いが構造緩和挙
動および粘弾性応答に及ぼす影響を測定する。さらに，Active Brownian Particle（ABP）モデルを用いた数
値シミュレーションを併用することで，実験結果の解釈に必要な最小限の理論的視点を与え，アクティビティ
と力学応答の関係について定性的な理解を得ることを目指す。
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2 方法論 1: 実験手法

2.1 試料作製

2.1.1 大腸菌

本研究では，遊走性を持つ微生物として大腸菌を用いた。大腸菌の学名は Escherichia coli であり，一般的に
E. coli と表記される。大腸菌は総称的な呼び方であり，異なる菌株を含む多様な性質を持つ。例えば，病原
性を有することで知られる O157 もその一つである。
大腸菌はクラミドモナスに比べてサイズが小さく，さらに高濃度条件下においても遊走することができる。
通常，大腸菌は遊走中に tumbleと呼ばれる進行方向をランダムに変える運動を行う。本研究では，直進的な
遊走運動に着目するため，tumbleを行わない直進性変異体である RP4979株 [18]を用いた。また，RP4979

株の大きさは，長軸がおよそ 3–4µm，短軸がおよそ 1µm である。
一方，SHU321 株は RP4979 株のゲノムに存在する，遊走に必要なタンパク質をコードする motA およ
び motB 遺伝子を欠失させた菌株である [19]。この欠失により SHU321 株の鞭毛は回転せず，遊走しない。
RP4979 株と SHU321 株の懸濁液中での測定結果を比較することで，アクティビティの有無が系に与える影
響を調べることが可能である。本研究では，これら 2 種の大腸菌株を用いた。
RP4979の水中における典型的な遊走速度は約 20µm/s であり [20]，これは本研究室で測定された値とも
おおよそ一致している [21]。

2.1.2 培養方法

本研究では，大腸菌 RP4979 株を以下の手順で培養した。まず，グリセリン 20% を含む LB 培地（1%

tryptone, 0.5% yeast extract, 0.5% NaCl）中で −80 ◦C にて冷凍保存されている株を，振とう機能付きイン
キュベーター（Multi-shaker oven HB，Taitec 社）を用いて，37 ◦C，75 rpm の条件で 12～16 時間培養し
た。その後，培養液を LB 寒天培地（1% tryptone, 0.5% yeast extract, 0.5% NaCl, 1.5% Bacto agarose）
上に播種した。
播種の際には，ピペットで約 3µL を採取し，セルスプレッダー（AS ONE 社製）の T 字型先端に付着さ
せ，寒天表面を傷つけないように塗り広げた。その後，37 ◦C で一晩静置することで，単一の大腸菌が分裂し
て形成された単クローン性コロニーが多数得られる。この寒天培地は冷蔵条件下で約 1 ヵ月保存可能である。
実験前夜に，得られたコロニーをピペットチップで回収し，LB 培地に接種して 37 ◦C で一晩振とう培養し
た。この一晩培養した懸濁液を採取し，溝付きの 3 L 三角フラスコに TB 培地（1% tryptone, 0.5% NaCl）
1 L を加え，30 ◦C で培養した。振とう条件は 75 rpm とした。三角フラスコの口にはアルミホイルを被せ，
爪楊枝で穴を開けることで空気交換を可能にした。この条件で数時間培養すると，大腸菌は遊走能を獲得し，
実験に必要な量の遊走状態の大腸菌が得られる。
本節の最後に，LB 培養を行う際の注意点を述べる。LB 培養時の培養容器には，50 mL 遠心チューブ

（Centrifuge Tube 50 mL，NICHIRYO 社）や，バッフル付きフラスコ（BSF-50-SCI，Hario 社）など，底
面積の大きい容器を用いる必要がある（図 2.1）。以前は培養容器として 14 mL チューブを用いていたが，底
面積が小さいため十分な振とうが行えず，培養後にチューブ底部に大腸菌の凝集物が形成されていた。また，
十分な振とうが行われない場合，分裂に失敗した大腸菌が多くなり，系のダイナミクスやレオロジー特性に影
響を与える可能性がある。
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図 2.1 LB 培養時に用いる培養容器の写真。左から 50 mL チューブ，バッフル付きフラスコ，14 mL チュー
ブ。実際の培養では，50 mL チューブまたはバッフル付きフラスコを用いる。

2.1.3 大腸菌の長さおよび遊走能

試料を作成するうえで，大腸菌の長さは系の性質に関わる重要なパラメータとなりうる。例えば Martin らは，
アクティブガラスを構成するバクテリアの長さによってガラス転移密度が変化することを報告している [10]。
したがって，長さの制御は系の性質を保つために必須であると考えられる。
本研究では，TB 培養の時間によって大腸菌の長さを制御している。図 2.2(a) は，TB 培養時における

OD600（次章で述べる）の培養時間依存性，および大腸菌の長さの培養時間依存性を示している。
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図 2.2 (a) TB 培養時の OD600 の培養時間依存性。(b) TB 培養時における大腸菌の長軸長の培養時間依存
性。長さは ImageJ を用いて顕微鏡画像を解析することで求めた。(c)～(e) TB 培養時の大腸菌の顕微鏡画
像。すべての画像は 40 倍の倍率で撮影されており，(c)，(d)，(e) はそれぞれ培養時間 2 時間，6 時間，13

時間に対応する。培養時間が長くなるにつれて，大腸菌が短くなっている様子が分かる。

図 2.2(b) より，培養開始直後には大腸菌が非常に長く，時間の経過とともに短くなっていくことが分かる。
先行研究 [13] では，OD600 がおよそ 0.4 程度に達した段階で TB 培養を終了しており，このときの大腸菌の
長さはおよそ 3 µm である。
培養を早い段階で終了し，大腸菌が長い条件で試料を作成すると，通常とは異なり，配向が揃ったようなダ
イナミクスが観測される。例えば図 2.3 は，同程度の濃度で長さの異なる大腸菌懸濁液の顕微鏡画像（以下，
特に断らない限り明視野顕微鏡像を指す）を示している。(a) は先行研究における典型的な長さの条件，(b)

は大腸菌が長い条件であり，(a) と比較して (b) では配向が揃っているように見える。
このような長さの違いはレオロジー特性にも影響を与えうるため，同じ特性をもつ試料を作成するために
は，培養時間あるいは OD600 を揃えた条件で試料を作成する必要がある。
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図 2.3 長さが異なる濃厚大腸菌懸濁液の顕微鏡画像。(a)，(b) ともにほぼ同じ濃度（ϕ/ϕp = 0.65）であり，
(a) は平均長さが約 3.2 µm，(b) は平均長さが約 4.6 µm である。画像は 100 倍の顕微鏡像であり，スケー
ルバーは 10 µm に対応する。

2.1.4 OD と濃度の関係

本研究で作成した試料は三次元系であるため，顕微鏡画像から直接濃度を求めることはできない。そこで，本
研究では濁度（Optical Density; OD）を用いて濃度を評価する。
OD は特定波長の光の吸収度合いを表す量であり，透過率を用いて次式で定義される。

OD = − log10

(
I

I0

)
(2.1)

ここで，I0 は試料に入射する前の光の強度，I は試料を透過した後の光の強度である。
ランベルト・ベールの法則より，OD は次式のように表される [22]。

OD = εcl (2.2)

ここで，ε は比吸光度，c は媒質のモル濃度，l は光路長である。したがって，OD は数密度に比例する。
実際の測定では，試料を希釈することにより，0.2 < OD < 1 の範囲に収まるよう調整して吸光度を測定し
た。本研究で用いた大腸菌懸濁液では，数百倍に希釈することでこの範囲に収まった。なお，波長 600 nm に
おける吸光度は OD600 と表記する。

2.1.5 体積分率の見積もり

本研究では，OD を用いて試料中の体積分率を評価した。従来は，先行研究により報告されているOD600 と数
密度の関係 [23] を用いて体積分率を算出していた。その際，大腸菌の体積を 4× 10−18 m3 と近似していた。
この値は，大腸菌を長軸 4 µm，短軸 1 µm の直方体と仮定して求めたものであり，粗い近似である。そこ
で現在は，異なる方法で体積分率を推定している。
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具体的には，作成した試料を遊走用培地で希釈し，0.2 < OD < 1 の範囲で OD を測定する。この値を，あ
らかじめ測定しておいたペレット（遠心分離後の沈殿物）の OD で割ることで，ペレットに対する相対濃度
を定義する。式で表すと，

ϕ

ϕp
=

ODsample

ODpellet
(2.3)

となる。ここで，ϕ/ϕp はペレットに対する相対濃度，ODsample は試料の OD，ODpellet はペレットの OD

を表す。本研究では，先行研究 [13] に基づき，ODpellet = 420 を用いた。

2.1.6 遊走用培地

大腸菌は通常の培養条件下において，約 20 分ごとに分裂することが知られている [24]。そのため，長時間の
測定では，測定中に試料の濃度が増加する問題が生じる。
この問題を防ぐため，本研究では分裂を抑制する遊走用培地を用いた。遊走用培地の組成は，

10 mM K2HPO4，0.1 mM EDTA，0.2 wt% グルコースであり，pH は 8.2 に調整されている [25]。
実際の測定では，まず TB 培地で目標の OD600 になるまで培養を行い，その後，遠心分離によって上澄み
液を除去した。得られたペレットを遊走用培地に再分散させることで，長時間の測定においても試料中の大腸
菌濃度が変化しない，安定した測定を実現した。

2.1.7 屈折率マッチング

大腸菌の濃度が高い懸濁液では，レーザー光が十分に透過しないため，光ピンセットやレーザー干渉法による
測定が困難となる。この問題を解決するため，本研究では遊走培地に Ficoll を加え，溶媒と大腸菌の屈折率
を整合させた。Ficoll は高分子多糖を基にした水溶性ポリマーであり，本研究では平均分子量 70 kDa のもの
を用いた。培養液の屈折率を大腸菌の屈折率に近づけることで，両者の屈折率差を低減した。
Ficoll の封入濃度を増加させると，試料の粘性は上昇し，大腸菌の遊走速度は低下するが，遊走そのものが
阻害されることはない。一方で，屈折率を整合させると，大腸菌による光散乱が抑制されるため，顕微鏡観察
では大腸菌が確認しづらくなる。
顕微鏡観察および濁度測定の結果，屈折率が整合する Ficoll 濃度を 0.25 g/mL と決定した。図 2.4 は，

Ficoll による屈折率マッチングの有無による顕微鏡画像を示している。遊走培地内に Ficoll を添加すること
で，大腸菌と溶媒の屈折率が近づき，大腸菌が見えにくくなっている様子が，(a)，(b) を比較することで分か
る。この条件において，プローブ粒子をレーザーでトラップし，マイクロレオロジー測定を実施することが可
能であった。
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図 2.4 屈折率マッチングによる大腸菌の見え方の違い。(a)，(b) ともにペレットを 40 倍希釈した試料の 100

倍顕微鏡画像である。(a) は遊走培地中の画像（屈折率マッチングなし），(b) は Ficoll 0.25 g/mL を添加し
た遊走培地中の画像（屈折率マッチングあり）を示す。

2.1.8 試料作製方法

本節では，TB 培養後から試料作製までの手順を述べる。TB 培養後，培養液を 500 mL の遠心チューブ
（Nalgene 社）に移し，大型遠心分離機（H-7000SL，Kokusan 社）を用いて，室温で 5000 rpm，10 分間の
遠心分離を行った。その後，上澄み液を除去し，得られたペレットの質量を基に遊走培地を添加することで，
遊走大腸菌懸濁液を作成した。
レオロジー測定を行う際には，直径 3 µm のメラミン粒子を同時に添加した。ここで用いたメラミン粒子
は，あらかじめ遠心分離によって上澄み液を除去し，Ficoll 入り遊走培地に再分散させたものである。また，
粒子と大腸菌などが付着しないよう，粒子表面はポリエチレングリコール（PEG）でコーティングされたもの
を用いた [26]。
作製した試料は，自作の交換チャンバー（後述）に封入した。試料作製から交換チャンバーへの封入までに
時間がかかりすぎると，大腸菌の遊走が低下したり，部分的な凝集が生じる。本研究では，試料作製後 30 分
以内を目安として測定を行い，それ以上時間が経過した試料については測定を行わなかった。

2.1.9 混合系の作成

本研究では，系のアクティビティを制御するため，RP4979 と SHU321 の 2 種類の菌株を混合して用いた。
試料作製にあたっては，同一の遠心チューブ内に所定の混合比となるよう各菌株を分注し，遠心分離を行った。
なお，培養終了時点において，両菌株の増殖量は必ずしも等しいとは限らない。そのため，試料作製直前に
それぞれの OD を測定した。得られた OD 値に基づいて混合量を調整し，目標とする混合比を実現した。
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2.1.10 交換チャンバー

本節では，交換チャンバー（図 2.5）について説明する。高濃度条件では，物質交換のない閉鎖系チャンバー
を用いた従来の試料作製法では，酸素や栄養の枯渇により短時間で遊走が停止するという問題があった。そこ
で，本研究ではチャンバーの改良を行った。
透析に用いられる半透膜を使用することで，測定中も培養液の交換が可能な構造とした。半透膜には，分画
分子量（MWCO）が 12–14 kDa の再生セルロース（RC）膜（Spectrum 社）を用いた。半透膜に異物が付
着していると，それが試料中に混入し，集団遊走の障害物となる。これを防ぐため，実験前に半透膜を中性洗
剤で浸漬洗浄し，使用直前に超純水ですすいだ。
底面の広いガラスボトムディッシュ（D11130H，松浪硝子工業）に，直径 2 mm の穴を開けた両面テープ
を貼り付けた。
本研究では，厚さ 20 µm の PETフィルム両面テープ（寺岡製作所 7053#4）を用いた。
穴の内部に試料を載せ，半透膜を貼り付けることで試料を封入した。半透膜は濡れると伸びる性質を持つた
め，あらかじめ湿潤状態でテンションをかけ，伸ばした状態で貼り付けた。半透膜を適切な大きさに切り出
し，試料部分に重ならないよう，アロンアルファで固定した。さらに，中心に直径 3 mm の穴を開けた直径 2

cm，厚さ 0.2 mm のアクリル板（アクリルショップはざいや）を上から配置し，半透膜の剥離を防止した。
最後に遊走用培地を約 4 mL 加えることで，測定中も培養液の交換が可能なチャンバーを完成させた。ま
た，系のドリフトを防ぐため，内液と外液の浸透圧が整合するよう，外液には BSA を添加した。

図 2.5 交換チャンバーの模式図。

本章では主に試料作製方法について述べた。次章では，作製した試料のダイナミクスおよびレオロジー特性
を測定・解析する方法について述べる。

2.2 画像解析

2.2.1 構造緩和の解析

本研究では，大腸菌集団の遊走挙動および構造緩和のダイナミクスを調べるため，顕微鏡観察によって得られ
た画像データを解析した。顕微鏡画像におけるピクセル輝度 I(r)の揺らぎは，大腸菌の存在およびその運動
に起因する光学的コントラストの変化を反映しており，大腸菌の配置や集団運動に由来する揺らぎと相関して
いると考えられる [27]。
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系の時間発展を定量的に評価するため，画像強度から中間散乱関数を算出した。中間散乱関数は，粒子系に
おける密度揺らぎの時間相関を通じて，構造緩和や拡散といったダイナミクスを波数 k に対応する長さスケー
ルで特徴付ける指標である。以下では，中間散乱関数の定義を明確にするため，単原子分子系を例としてその
定式化を簡単に述べる。単原子分子系を考えたとき，合計 N個の各分子が ri(t) に位置しているとすると，
その密度場は

ρ(r, t) =

N∑
i=1

δ(r− ri(t)) (2.4)

と表される。この密度場をフーリエ変換すると，

ρ(k, t) =

N∑
i=1

exp[ik · ri(t)] (2.5)

が得られ，その時間相関として中間散乱関数

F (k, t) =
1

N
⟨ρ(k, t) ρ(−k, 0)⟩ (2.6)

が定義される [28]。ここで ⟨· · · ⟩ は初期時刻 0 と k の角度成分に関するアンサンブル平均を表し，k ≡ |k| と
する。
本研究では，実空間の密度場の代わりに画像のピクセル強度を用いた。具体的には，画像強度 I(r) に対し
て二次元フーリエ変換を施し，その結果得られる Ĩ(k) を解析に用いた。画像パターンは統計的に等方的で
あったため，Ĩ(k) に対して角度平均を行い，k = |k| のみの関数として Ĩ(k) を定義した。
中間散乱関数 F (k, t) は，Ĩ(k) の時間相関として算出した：

F (k, t) =
⟨
Ĩ(k, t0) Ĩ(k, t0 + t)

⟩
(2.7)

ここで，⟨· · · ⟩ は初期時刻 t0 に関する時間平均を表す。
解析に用いる波数 k は，大腸菌の代表的な大きさ（∼ 1µm）に対応する値を選択した。密度揺らぎの緩和
時間 τα は，得られた中間散乱関数に対して stretched exponential 関数

F (k, t) ≃ exp

[
−
(

t

τα

)B
]

(2.8)

（B は伸長指数）を当てはめることで評価した。この関数形は，ガラス形成液体や混み合った粒子系において，
構造緩和が単一の緩和時間では記述できないことを反映する経験的な表現として広く用いられている。
さらに，密度揺らぎの動的不均一性を評価するため，等方平均を行わない中間散乱関数を用いて，動的感
受率

χ4(k, t) = N
[
⟨F 2(k, t)⟩ − ⟨F (k, t)⟩2

]
(2.9)

を算出した。

2.2.2 PIV解析

また，集団遊走の平均速度を求めるため，速度場の解析を行った。流速場の解析には，MATLAB ベースの
オープンソースソフトウェア PIVlabを用いた。解析には FFT ウィンドウ変形法を適用し，最終的な格子分
割は 32× 32 pixel2，オーバーラップ率は 50% とした。
解析結果に対しては，標準偏差フィルタおよび局所メディアンフィルタを用いて信頼性の低い大きな速度ベ
クトルを除去した。また，欠損したベクトルについては補間処理を行った。

23



2.2.3 ドリフト処理

実際には，試料のリークなどにより系にドリフトが生じる場合がある。ドリフト下の試料をそのまま解析する
と，本来より緩和時間が短く見積もられるなどの問題が生じる。顕微鏡観察中に生じる視野全体の並進ドリフ
トを除去するため，本研究では画像相関に基づくドリフト補正を行った。
時間の異なる 2枚の画像を重ね合わせた際に，画素強度パターンが最もよく一致する相対変位を視野全体の
ドリフト量とみなし，その時間積算として各フレームの並進変位を推定した。得られた変位を各フレームから
差し引くことで，観測系に起因するゆっくりとしたドリフトを除去し，大腸菌集団自身の動的揺らぎのみを抽
出した。
例えば図 2.6 は，ドリフト除去処理前，除去処理後の中間散乱関数のグラフである。ドリフト除去なしの
データを見ると，1～10 秒ほどで中間散乱関数が不自然に急減し，また値が 0 になった後も振動している。こ
れは並進ドリフトの影響を受けた結果であると考えられる。一方，ドリフト除去を行った後を見ると，除去な
しと比べて緩やかに緩和している。このように明らかにドリフトの影響を受けていると考えられる試料の画像
解析に対しては，ドリフト除去処理を行った。

図 2.6 中間散乱関数のドリフト除去の有無のグラフ。横軸は時間（秒）で，縦軸は波数 2π/(1.08µm) におけ
る中間散乱関数である。赤の点線がドリフト除去前のデータで，青の実線がドリフト除去後のデータである。
試料は，ϕ/ϕp = 0.55 の SHU321 である。

24



2.3 マイクロレオロジー

本研究では，試料の複素粘弾性率 G∗(ω) を計測する手法として，マイクロレオロジー（Micro-Rheology:

MR）法を用いた。MR 法とは，試料中に分散させた数 nm ～ 数 µm 程度の大きさの微小プローブ粒子の
変位から粘弾性を評価する手法である [29, 30]。MR 法には，プローブ粒子の熱揺らぎから粘弾性を計測する
Passive MR と，レーザーなどでプローブ粒子に外力を加えた際の応答から粘弾性を計測する Active MR の
2 種類が存在する。本研究では，光ピンセットによるプローブ粒子への外力印加と，レーザー干渉法によるプ
ローブ粒子の変位計測を組み合わせたMR 計測を行った。

2.3.1 光ピンセット法による外力印加

試料中に分散させたプローブ粒子に対して，対物レンズで集光したレーザーを照射すると，その集光点に捕捉
されるような力が粒子に働く。これは，プローブ粒子と周囲媒質の屈折率が異なるため，粒子表面で光が屈
折・散乱し，その際の光の運動量変化を補償する形で力が生じるためである（図 2.7 (a)）。

2.3.2 Back-focal-plane laser interferometry (BFPLI) 法による粒子追跡

プローブ粒子の変位計測には，Back-focal-plane laser interferometry（BFPLI）法を用いた [31–35]。対物
レンズでレーザーを急峻に集光し，その集光点にプローブ粒子を捕捉する。図 2.7 (b)に示すように，プロー
ブ粒子によってレーザー光が屈折・散乱され，透過光と散乱光の干渉によってコンデンサーレンズの後側焦
点面に干渉パターンが形成される。この干渉パターンの変化を 4 分割光ダイオード（Quadrant Photodiode:

QPD）で検出することにより，粒子変位を高い時空間分解能で計測することが可能である。
QPD は図 2.7 (c)に示されるように，x 軸，y 軸に対して A～D の 4 つのフォトダイオードが配置されて
おり，粒子変位を 2 次元平面内の座標として検出できる。粒子の動きに伴って干渉パターンが変化し，それに
応じて各フォトダイオードが受光するレーザー強度も変化する。したがって，各フォトダイオードに流れる電
流の差を演算することで粒子変位を算出できる。例えば x 軸方向に粒子が移動した場合，左右のフォトダイ
オードの検出強度に差が生じ，その差分信号から x 方向変位が求まる。
A, B, C, D 各ダイオードに流れる電流を IA, IB, IC, ID とすると，x 軸方向の信号 Ix は次式で与えられる。

I+ ≡ IA + IB, I− ≡ IC + ID (2.10)

Ix =
I+ − I−

I+ + I−
(2.11)

Ix は粒子変位に応じて図 2.7 (d)で示すように変化し [33]，中心付近の線形領域において精度良く変位を計
測できる。同様に y 軸方向についても Iy を求めることで，粒子変位を 2 次元で検出可能である。
実際の計測では利便性のため，電流信号を電圧信号に変換し，Vx, Vy を取得する。これらにキャリブレー
ションファクター C [m/V] を乗じることで，光軸から x, y 方向の実空間変位が得られる。
このように，BFPLI 法では粒子によるレーザーの回折が QPD 上に干渉縞を形成するため，粒子の微小な
揺らぎも高感度に検出できる。また，QPD の応答速度は非常に速いため，測定の時間分解能は電子増幅器や
AD 変換器の性能に依存し，本研究で使用した装置では 200 kHz までの応答が可能である。

25



図 2.7 (a) 光ピンセット法の概念図。(b)BFPLI 法の概念図。(c)QPD による粒子変位検出の概念図。(d)粒
子変位に対する Ix の変化を表したグラフ [33]。

2.3.3 Passive MR

Passive microrheology（PMR）は，観測用レーザーを用いて試料中に分散したコロイド粒子の熱揺らぎを測
定する手法である。本研究では，観測用レーザー（波長 λ = 830 nm）を用いてプローブ粒子をトラップし，
その揺らぎに伴う散乱光を QPD で検出することで，粒子変位 u(t) を取得した。
取得した粒子変位をフーリエ変換して u(ω) を求め，周波数空間において微分することで揺らぎ速度

v(ω) = iωu(ω) を算出した。揺らぎの指標として，速度のパワースペクトル密度（PSD: power spectral

density）を以下の式により評価した。⟨
|ṽ(ω)|2

⟩
=

∫ ∞

−∞
⟨v(t) v(0)⟩ eiωt dt (2.12)

2.3.4 Active MR

Active microrheology（AMR）は，外力に対するプローブ粒子の応答を測定することで，媒質の力学応答を
評価する手法である [36]。本研究では，駆動用レーザー（λ = 1064 nm）によりプローブ粒子に外力を印加し，
観測用レーザー（λ = 830 nm）により粒子の変位を検出した。
駆動用レーザーは音響光学回折器（AOD）を用いて進行方向を変調し，光ピンセット効果により粒子に正
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弦波的な外力を加えた（図 2.8 (c)）。
次に，AMR（Active Microrheology）において，ロックイン検出によって得られたプローブ粒子の変位応
答から複素弾性率 G∗(ω) を求める手順について説明する。図 2.8 (b)に示すように，観測用レーザーに対す
る粒子変位を u(t)，観測用レーザーに対する駆動用レーザーの変位を Le−iωt と定義する。
ここで，実際の計測において u(t) は，ロックイン検出によってプローブ粒子変位の正弦波成分の振幅およ
び位相遅れが，複素振幅 û(ω) として検出されることに注意する。また，駆動用レーザーによってプローブ粒
子に印加される外力の正弦波成分 F (t) は，トラップ力 kd を用いて

F (t) = kdLe
−iωt (2.13)

と表される。
複素粘弾性率 G∗(ω) を求めるため，まず以下の式で定義される応答関数 A∗(ω) を求める必要がある。ただ
し，A∗(ω) はレーザーによるトラップ力の影響下での応答関数である。

û(ω) = A∗(ω)F̂ (ω) (2.14)

式 (2.14)から分かるように，応答関数は正弦的外力に対する粒子変位の応答の大きさを表している。ここ
で，F̂ (ω) は複素振幅であるが，実際の計測では加えた外力に対する位相遅れを検出しないため，F̂ (ω) は実
数として扱われる。したがって，応答関数は

û(ω) = A∗(ω)kdL (2.15)

として求められる。
このとき，観測用レーザーおよび駆動用レーザーの影響により，プローブ粒子が実際に受ける力は

−(kp + kd)u(t) + kdLe
−iωt (2.16)

である。ここで，kp および kd はそれぞれ観測用レーザーおよび駆動用レーザーのトラップ力である。した
がって，試料内部で熱揺らぎを受けるプローブ粒子が従うランジュバン方程式は

kpu(t) +

∫ t

−∞
γ(t− t′)u̇(t′) dt′ = kd

(
Le−iωt − u(t)

)
+ ζ(t) (2.17)

と書ける。
ここで，ζ(t) は熱的揺動力，γ(t) は摩擦係数である。また，プローブ粒子の質量は十分小さいとして慣性項
は無視している。
プローブ粒子の変位

u(t) = û(ω)e−iωt (2.18)

および正弦的外力
F (t) = kdLe

−iωt = F̂ (ω)e−iωt (2.19)

を上式に代入すると，

ktû(ω) = F̂ (ω) + iωû(ω)

∫ t

−∞
γ(t− t′)eiω(t−t′) dt′ = F̂ (ω) + iωû(ω)γ̃(ω) (2.20)

を得る。ここで kt ≡ kp + kd とし，γ̃(ω) は γ(t) のフーリエ変換である。
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以上より，û(ω) について整理すると，

û(ω) =
F̂ (ω)

kt − iωγ̃(ω)
= A∗(ω)F̂ (ω) (2.21)

となる。したがって，ランジュバン方程式に従う系の応答関数は

A∗(ω) =
1

kt − iωγ̃(ω)
(2.22)

である。
粒子が受けるトラップ力 kt の影響を除いた真の応答関数 α∗(ω) は，上式において kt = 0 とすることで

α∗(ω) =
1

−iωγ̃(ω)
(2.23)

と求められる。これを用いると，
α∗(ω) =

A∗(ω)

1− ktA∗(ω)
(2.24)

と書き直せる。
最後に，一般化された Stokes の関係式 [32, 35] を用いることで，真の応答関数 α∗(ω) から複素ずり弾性
率は

G∗(ω) =
1

6πaα∗(ω)
(2.25)

と求められる。ここで a は計測用粒子の半径である。

28



図 2.8 (a)Passive MRの概略図 (b)Active MRの概略図 (c)AODの概略図

2.3.5 キャリブレーション

レーザー干渉法で観測する信号は粒子変位 u(t) に比例した電圧信号 V (t) である。従って，そのスケーリン
グ変数 C [m/V] を用いて，電圧信号を変位へ変換する必要がある。また，Active MR における印加外力の
大きさや，トラップ力の補正を行うためには，レーザー光のトラップ力に対応するバネ定数（trap stiffness）
k [N/m] の値が必要となる。本節では，スケーリング変数 C [m/V] およびトラップ力 k [N/m] を求める方法
について説明する。

屈折率が既知な試料

屈折率が既知な場合，屈折率が等しい完全粘性体とみなせる試料を用いて PMR を行い，Lorentzian 関数に
よるフィッティングを行うことで C および k を求めることができる。屈折率が同一の試料では，光の散乱特
性も等しいと考えられるため，C および k は等しい値をとるとみなせる。
ここで，ブラウン運動する光トラップされたプローブ粒子のパワースペクトル密度 ⟨|ũ(ω)|2⟩trap は

⟨|ũ(ω)|2⟩trap =
2kBT

ω
A′′(ω) (2.26)
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で与えられる。また，応答関数は
A∗(ω) =

1

kt − iωγ̃
(2.27)

と表される。
ここで，完全粘性体において摩擦係数 γ̃ は実数であり，Stokes の関係式から

γ = 6πηa (2.28)

と書ける。従って，プローブ粒子のパワースペクトル密度 ⟨|ũ(ω)|2⟩trap は，以下の Lorentzian 形式で表さ
れる。

⟨|ũ(ω)|2⟩trap =
2kBT

γ(ω2
c + ω2)

(2.29)

ここで
ωc =

k

γ
(2.30)

は Lorentzian のコーナー周波数である。η [Pa · s] は試料の粘性率，a [m] は観測用粒子の半径を表す。この
ように，粒子半径 a [m] および室温 T [K] が既知であれば，粘性率 η が既知である試料中での PMR 計測か
ら C [m/V] と k [N/m] を求めることができる。

屈折率が未知かつ，かたい試料

レーザー光は，観測用粒子と試料との屈折率差によって回折される。すなわち，レーザー光の回折強度は試料
の屈折率に依存し，これを四分割フォトダイオードで検出する際の感度を表す C [m/V] の値も，試料の屈折率
の影響を受ける。そのため，試料の屈折率が水より大きい場合には，水中で測定した C [m/V] を用いること
ができない。このような場合には，測定対象である試料中において，直接 C [m/V] を見積もる手法を用いる。
試料が硬い場合，レーザートラップによって画像で検出可能な振幅で粒子を正弦駆動することが困難である
ため，別の手法が必要となる。まず，レーザーの集光位置と観測用粒子の中心を一致させる。このとき，レー
ザーのトラップ強度を十分に小さくし，Piezo ステージを正弦駆動させることで，観測用粒子を Piezo ステー
ジとともに正弦的に駆動する。この状態で，四分割フォトダイオードの出力電圧を測定するとともに，カメラ
によって粒子の軌跡を撮影する。四分割フォトダイオードの出力電圧 V (t) [V] と，画像解析から得られる粒子
変位 u(t) [m] を比較することで，C [m/V] を見積もった。この測定を二本のレーザーそれぞれについて行う
ことで，各レーザーに対応する C [m/V] を求めることができる。また，二本のレーザーを同時に入射し，それ
ぞれの四分割フォトダイオードの出力電圧 V (t) [V] を同時に測定することで，一度の測定で両方の C [m/V]

を得ることも可能である。

大腸菌試料内でのトラップ強度 k [N/m]

力学的に非平衡な試料や，非常に硬い試料に対しては，トラップ強度 k [N/m] を直接見積もることが困難で
ある。そこで，レーザー強度を一定に保った場合，異なる屈折率をもつ試料間においても，スケーリング変数
C [m/V] とトラップ強度 k [N/m] の積が一定となることを利用し，C [m/V] から k [N/m] を見積もる。
まず，上述の手法を用いて試料中の C [m/V] を求める。次に，粘性率が既知である平衡試料を用いて

Passive MR 計測を行い，パワースペクトル密度 ⟨|ũ(ω)|2⟩trap を式 (2.1.21) によってフィッティングするこ
とで，Ceq [m/V] および keq [N/m] を求める。試料中におけるトラップ強度 k [N/m] は，

k = keqCeq/C (2.31)
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として与えられる。
ただし，本手法によって求めたトラップ強度は，高精度に決定できない場合がある点に注意が必要である。
そのため，本研究における Active MR 測定では，高周波領域においてトラップの影響が無視できると仮定し，
Active MR と Passive MR の測定結果が一致する条件を基準として，1064 nm レーザーの光強度を決定した。

2.3.6 Stage Feedback MR

Stage Feedback MR は，ピエゾステージを用いて試料を移動させながら MR 計測を行う手法である。ピエ
ゾステージでフィードバック制御を行うことで，プローブ粒子をレーザー集光点に常に捕捉し続けることが可
能となる。そのため，遊走大腸菌懸濁液のように大きな揺らぎや流動が生じる非平衡試料においても，プロー
ブ粒子がレーザーのトラップ領域から外れることを防ぐことができる。
また，集光点に対してプローブ粒子の高さが変化すると，キャリブレーションファクター C が変化するた
め，高精度の計測には高さ方向の制御も重要である（図 2.9 (a)，(b)）[37]。本研究では，この Stage Feedback

MR を用いて試料の複素弾性率を計測した。
ピエゾステージは x 軸，y 軸，z 軸方向に対してフィードバック制御され，3 次元的に粒子を追跡できる

（図 2.9 (c)）。x 軸および y 軸については，QPD から得られる変位情報をもとに，粒子位置が常に 0 となる
ように PID 制御を行う。大腸菌試料の流動は長時間スケールで起こるため，実際には I 制御のみで行った。
z 軸方向はカメラ画像から得られる輝度分布を用いて PID 制御を行ったが，これも実際には PI 制御で行っ
た。本節では，これらの制御手法および解析方法について示す [38]。

x，y 軸方向のフィードバック制御

Stage Feedback MR では，電圧制御可能なピエゾステージの x，y 方向をそれぞれ PID 制御しながら測定
を行う。本研究では，スタンフォードリサーチ社製 PID コントローラ（SIM960）を使用した。
レーザー光の集光位置に計測用粒子がある状態で，PID コントローラのセットポイントを 0 に設定する。
四分割フォトダイオードの出力電圧を PID コントローラに入力し，その出力電圧（PID 制御電圧）をMad

City Labs 社製ピエゾステージ（Nano-LP200）に入力する。これにより，ゆっくりとした大きな粒子揺らぎ
に対してピエゾステージが応答し，粒子を常にレーザー焦点に保持できる。
PID コントローラの一般的な出力は次式で表される。

ϵ(t) = P (V − s) + I

∫
(V − s) dt+D

d

dt
(V − s) (2.32)

ここで，ϵ(t) は PID コントローラの出力電圧，V は入力電圧，s はセットポイントである。本研究では
P = D = 0 とし，I 制御のみでフィードバック制御を行った。
QPD で検出した粒子変位を uQPD，ピエゾステージの制御電圧から得られるステージ変位を ustage とする
と，試料中における粒子の変位 u は

u = uQPD + ustage (2.33)

と表される。
Stage Feedback Passive MR では，この u = uQPD + ustage を用いて複素弾性率を算出する。
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図 2.9 (a)計測感度 1
C の粒子高さ依存性の図。試料はアガロースゲル。(b)生細胞内部における，計測感度 1

C

の粒子高さ依存性の図。(c)Stage Feedback MRの概略図。(a)–(c)の図は，すべて [37]からの引用である。

z 軸方向のフィードバック制御

z 軸方向のステージ制御は，カメラで撮影した粒子の輝度分布を用いて PID 制御を行った。計測用粒子の顕
微鏡画像は National Instruments 社製のイメージキャプチャボード（IMAQ PCI-1408）により取得し，同
社のソフトウェア（LabVIEW 8.6）でリアルタイム解析した。
図 2.10 (a) に示すように，粒子の高さに応じて画像の輝度分布は変化する。LED 照明（Audio-Q 社製白色

LED，NVSW119BT）により，粒子が集光点より上にある場合は中心が明るく，下にある場合は暗く見える。
まず，粒子中心位置を画像パターンから検出し，中心対称な濃淡分布を中心から動径方向 ρ に沿って計算す
る（図 2.10 (b)）。粒子高さの変化に応じて輝度が変化する 2 点の座標 ρ を選び，それらの輝度差 ∆I を制御
信号としてピエゾステージ（z 軸）を PID 制御する。

シャープカットフィルターによる高周波ノイズ除去

粒子変位は
u = uQPD + ustage (2.34)

で与えられるが，ステージ信号には高周波ノイズが含まれるため注意が必要である。
図 2.11 に，PMR 計測におけるステージ変位のパワースペクトル密度（PSD）の一例を示す。ピエゾステー
ジの応答は数十 Hz 程度であるため，高周波側の信号は電気的ノイズによるものであると考えられる。
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図 2.10 (a)異なる高さで撮影した粒子の画像 [37]。(b)粒子の動径方向の輝度分布 [37]。

ステージ信号の高周波ノイズは，シャープカット（ローパス）フィルターによって除去した。このフィル
ターは，変位信号をフーリエ変換し，任意のカットオフ周波数 ωc より高い周波数成分をゼロとした後，逆
フーリエ変換を行う。

図 2.11 QPD から計測した変位と，ステージ変位のパワースペクトル密度の測定例。
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Stage Feedback Active MR

Feedback 制御下での Active MR の測定原理を説明する。試料中での計測粒子変位は u = uQPD + ustage と
表される。粒子が受けるトラップ力は kdLe

−iωt − (kd + kp)uQPD であり，運動方程式は次式で与えられる。

kpuQPD(t) +

∫ t

−∞
γ(t− t′)u̇(t′) dt′ = kd(Le

−iωt − uQPD(t)) + ζ(t) (2.35)

これをフーリエ変換すると，Feedback 下での粒子応答は

⟨û(ω)⟩FB = ⟨ûQPD(ω)⟩+ ⟨ûstage(ω)⟩ = α∗(ω)
[
F̂ (ω)− (kd + kp)⟨ûQPD(ω)⟩

]
(2.36)

ここで，添字 FB は Feedback 制御下における粒子の合計変位を表す。
PID コントローラの出力電圧 ϵ(t) は，入力電圧 V (t) およびセットポイント s(t) に対して，

ϵ(t) = P (V − s) + I

∫
(V − s) dt+D

d

dt
(V − s) (2.37)

で与えられる。本研究では P = D = 0，s(t) = 0 とし，積分制御（I 制御）のみを用いた。このとき，

ϵ(t) = I

∫
V (t) dt (2.38)

となる。
ピエゾステージの変位は，出力電圧 ϵ(t) に比例すると仮定し，

ustage(t) = B ϵ(t) (2.39)

と表される。ここで B = ustage/ϵ = 5.4× 10−6 [m/V] である。したがって，

ustage(t) = BI

∫
V (t) dt =

BI

C

∫
uQPD(t) dt =

1

τ

∫
uQPD(t) dt (2.40)

が得られる。ただし，
τ ≡ C

BI
(2.41)

は Feedback 系の有効遅れ時間を表す。
正弦駆動に対するステージ応答は，周波数空間において

ûstage(ω) = − 1

iωτ
ûQPD(ω) (2.42)

と書ける。
ここで，Feedback 制御下での全体の応答関数を

A∗
FB(ω) ≡

⟨û(ω)⟩FB
F̂ (ω)

(2.43)

と定義する。式 (2.36)および式 (2.42)を用いると，

A∗
FB(ω) =

α∗(ω)

1 + β α∗(ω)
(2.44)

が得られる。ここで，
β ≡ kt

1− 1/(iωτ)
(2.45)
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は Feedback による補正パラメータである。
したがって，試料本来の応答関数 α∗(ω) は，

α∗(ω) =
A∗

FB(ω)

1− βA∗
FB(ω)

=
⟨û(ω)⟩FB

F̂ (ω)− β⟨û(ω)⟩FB
(2.46)

と表される。
得られた α∗(ω) から，複素ずり弾性率 G∗(ω) は，一般化 Stokes の関係式（式 2.25）を用いて算出した。

2.3.7 Force-clamp MR

Force-clamp MR とは，試料中のプローブ粒子に一方向かつ一定の外力を印加し，その際に得られる粒子の定
常速度から，試料のレオロジー特性を評価する手法である [13,39]。図 2.12(a) に Force-clamp MR の模式図
を示す。本手法により，プローブ粒子の周囲媒質のせん断粘性を評価することができる。
具体的には，プローブ粒子に一定の牽引力 F を加え，そのときの定常的な牽引速度 v を測定する。低レイ
ノルズ数条件下では，粒子に作用する抵抗力はストークスの式に従うため，得られた速度を以下の関係式に代
入することで，試料の粘性 η を算出することができる。

η =
F

6πav
(2.47)

ここで，a はプローブ粒子の半径である。

図 2.12 (a) Force-clamp MR の模式図．(b) 遊走大腸菌懸濁液中における Force-clamp MR の測定結果 [13]．
横軸は牽引力を印加してからの時間，縦軸は対応するプローブ粒子の変位を表す．各色は，プローブ粒子に印
加された力の大きさを示している．

図 2.12(b) は，遊走大腸菌懸濁液中において Force-clamp MR を行った際の，プローブ粒子の変位の時間
発展を示している [13]。この変位を時間に対して線形フィッティングすることで粒子の牽引速度 v を求め，式
(2.44) に代入することで試料の粘性を算出した。
試料に一定の牽引力を印加するため，本研究では 2.3.6 節で述べたステージフィードバック制御を用いた。
具体的には，PID コントローラーのセットポイントに電圧を設定することで，QPD の出力電圧がその値に一
致するようピエゾステージの位置が制御される（式 (2.26)）。このフィードバック制御により，プローブ粒子
の中心から一定の距離に集光点が維持され，粒子に一定の牽引力が印加される。
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プローブ粒子に作用する力は，以下の手順で評価した。まず，試料内における Force-response（pN/V）を
求めた。Force-response は，スケーリング係数 C とトラップ強度 k の積として定義される量である。この
Force-response に，ピエゾステージのセットポイントとして与えた電圧を乗じることで，プローブ粒子に作用
する力を算出した。実際の評価には，セットポイント電圧を印加した際の QPD 出力（図 2.13）を用いた。

図 2.13 ピエゾステージのセットポイントに 1 V を入力した際の，830 nm 検出用 QPD の出力．

最後に，Force-clamp MR における注意点について述べる。試料内にドリフトが存在する場合や，粒子ト
ラップ時にオフセットが生じている場合には，上述の方法で評価した力および速度が正確でない可能性があ
る。本研究では，測定時間内においてオフセットおよびドリフトが一定であると仮定し，同じ大きさの力を正
負二方向に印加して粒子を牽引し，その差分から定常速度 v を求めた。
例えば，図 2.12(b) に示すように，セットポイント電圧が 0 V の場合であっても，粒子変位が一方向に生
じることがある。このような状況で，一方向の変位のみを用いて速度を評価すると，牽引速度が過大に見積も
られ，結果として粘性が過小評価される可能性がある。これを避けるため，正負両方向に同じ大きさの力を印
加し，その平均値を用いて解析を行った。

2.3.8 揺動散逸定理の破れ

遊走大腸菌懸濁液では，大腸菌の遊走に伴い，熱揺らぎに加えて非熱的（non-thermal）な揺らぎが生じうる。
実際に本研究室において、MRにより揺動散逸定理の破れ、すなわち非熱的な揺らぎが存在することを確認し
ている [13, 21]。このような系において，熱的揺らぎと非熱的揺らぎの間に相関が無いと仮定すると，試料内
で観測される速度揺らぎのパワースペクトル密度 ⟨|v(ω)|2⟩ は，熱的揺らぎ成分と非熱的揺らぎ成分の和とし
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て次のように表すことができる

⟨|v(ω)|2⟩ = ⟨|v(ω)thermal|2⟩+ ⟨|v(ω)non-thermal|2⟩. (2.48)

ここで，式 (2.48) における試料の全揺らぎ ⟨|v(ω)|2⟩ は，Passive MR により得られた速度のパワースペ
クトル密度（式 (2.12)）に対応する。一方，試料内部の熱的揺らぎ成分は，Active MR および Force-clamp

MR により測定された力学応答に対して，揺動散逸定理を適用することで見積もることができる。
具体的には，プローブ粒子に加えた外力 F (t) とそれに対する速度応答 v(t) の関係から，次式で定義される
易動度 R(t) を導入する：

v(t) = R(t)F (t). (2.49)

式 (2.49) の両辺をフーリエ変換すると，

v(ω) = R∗(ω)F (ω) (2.50)

が得られる。ここで，R∗(ω) は複素易動度を表す。
Active MR においては，ω は試料に印加した正弦波外力の角周波数を表す。一方，Force-clamp MR では，
低周波極限の応答を観測しているとみなすことができ，

v(0) = R∗(0)F (0) (2.51)

が成り立つ。ここで，v(0) および F (0) は，Force-clamp MR における定常牽引速度および牽引力を表す。
このようにして求めた複素易動度に対して，平衡系では揺動散逸定理（第 2種）より，速度揺らぎと応答関
数の実部の間に ⟨

|ṽ(ω)thermal|2
⟩
= 2kBT R′(ω) (2.52)

の関係が成り立つ。
したがって，非熱的揺らぎが存在する場合には，⟨

|ṽ(ω)|2
⟩
̸= 2kBT R′(ω) (2.53)

となり，揺動散逸定理の破れが観測される。この揺動散逸定理からのずれを定量的に評価することで，試料内
に存在する非熱的揺らぎの大きさを見積もることが可能となる。
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3 方法論 2: 数値シミュレーション
本章では，本研究で行った数値実験の方法論について説明する。3.1節では，本研究で用いた自走粒子モデル
およびシステムの詳細について述べる。なお，本研究で用いる数値シミュレーション手法は，大山ら [40] に
よるモデルを一部改変したものである。

3.1 数値モデリングおよび系の詳細

本研究では，アクティブな混みあい系のモデルとして，自走粒子が高密度に分散した二次元系を考える。具体
的には，粒径の異なる二種類の粒子からなる合計 1000粒子を用い，任意の充填率において混みあい状態を形
成する数値シミュレーションを行う。二分散系を採用する理由は，系の結晶化を抑制するためである。
図 3.1に，本研究で作成した系の模式図を示す。大きな粒子および小さな粒子の基準半径をそれぞれ σ0

L，σ0
S

とすると，σ0
L = σ0，σ0

S = 0.71σ0 であり，それぞれの構成比は 2:3 とした（シミュレーション内では σ0 = 1

としている）。

図 3.1　数値実験で作成した系のイラスト。このイラストにおける充填率は 90%であり，青色の粒子が大き
い粒子，赤色の粒子が小さい粒子を表している。

本研究では，自走粒子のモデルとしてアクティブ・ブラウン粒子（Active Brownian Particles: ABP）モデ
ルを採用する。ABP は自己推進を行う粒子の代表的なモデルの一つであり，非平衡統計力学，ソフトマター
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物理学，生物物理学の分野で広く用いられている [8]。
本シミュレーションにおいて，各粒子は次の運動方程式に従う。

γ
∂ri
∂t

= −
∑
i ̸=j

∂V (rij)

∂ri
+ fni + ξi (3.1)

dθi
dt

= ηi (3.2)

ここで，ri = (xi, yi) は粒子 i の位置，θi はその配向角を表す。式 (3.1) は慣性項を無視した ABP の運
動方程式であり，右辺第 1項は後述する粒子間相互作用ポテンシャルに由来する力，第 2項は自己推進によ
る力，第 3 項は熱揺らぎを表す確率力である。また，γ は摩擦係数，f は自己推進力の大きさを表す定数，
ni ≡ (cos θi, sin θi) は粒子 i の自己推進方向を表す単位ベクトルである。
熱揺らぎを表す確率力 ξi は，揺動散逸定理により次の相関を満たす。

⟨ξi(t)ξj(t′)T⟩ = 2kBTγ δij1 δ(t− t′) (3.3)

ここで，T は温度，kB はボルツマン定数，δij および δ(t− t′) はクロネッカーのデルタ関数，1 は単位行列を
表す。
一方，配向角 θi の時間発展に現れる確率項 ηi は，次の相関を満たすガウシアンノイズである。

⟨ηi(t)ηj(t′)⟩ = 2Drδijδ(t− t′) (3.4)

ここで Dr は回転拡散係数である。
本研究では慣性項を無視した運動方程式を用いている。これは，本研究の数値シミュレーションが大腸菌の
混みあい系を念頭に置いており，粒子サイズが数マイクロメートル程度であるため，慣性の影響が無視できる
と考えられるためである。
粒子間相互作用としては，調和反発ポテンシャルによる斥力のみを考える。ポテンシャルは次のように与え
られる。

V (rij) =
ϵ

2σ2
0

(σij − rij)
2Θ(σij − rij) (3.5)

ここで，rij は粒子 i と j の中心間距離，σij = (σi + σj)/2 は両粒子の半径の平均である。したがって，
σij − rij > 0 の場合に粒子間でオーバーラップが生じる。
Θ(x) はヘヴィサイドの階段関数であり，次のように定義される。

Θ(x) =

{
1 (x ≥ 0)

0 (x < 0)
(3.6)

すなわち，粒子同士が接触している場合にのみ，式 (3.5)で与えられる相互作用力が働く。
本研究では計算コストの観点から，粒子同士が重なり得る変形可能粒子を採用している。粒子の有効的な硬
さは，ポテンシャル係数 ϵ によって制御される。
充填率 φ を決定するため，系の一辺の長さ L は次式から逆算的に決定する。

φ =
π

L2
(400σ2

L + 600σ2
S) (3.7)

例えば，図 3.1に示した φ = 0.9 の場合，式 (3.7)より L ≈ 49.5σ0 となる。
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最後に，物理量の無次元化に用いる基準量を定義する。長さの基準として σ0，エネルギーの基準として ϵ，
時間の基準として

τ0 =
γσ2

0

ϵ
(3.8)

を用いる。τ0 は散逸の時間スケールを表す。数値積分は，時間刻み ∆t を用いたオイラー法によって行った。

3.2 数値実験で用いる方程式の無次元化

3.1節で定義した基準量 σ0，ϵ，τ0 を用いて，式 (3.1)の無次元化を行う。以下では，無次元化された物理量
にはすべてチルダを付して表す。
まず，式 (3.1)を次のように書き直す。

γ
∂ri
∂t

= −
∑
i ̸=j

∂V (rij)

∂ri
+ fni +

√
2kBTγ ζi (3.9)

ここで，ζi は平均 0，分散 1のガウシアンノイズである。
ポテンシャルを V = ϵṼ とスケーリングすると，無次元化された運動方程式は次のようになる。

∂r̃i

∂t̃
= − ϵτ0

γσ2
0

∑
i ̸=j

∂Ṽ (r̃ij)

∂r̃i
+

fτ0
γσ0

ni +

√
2kBTτ0
γσ2

0

ζ̃i (3.10)

ここで τ0 = γσ2
0/ϵ を代入すると，

∂r̃i

∂t̃
= −

∑
i ̸=j

∂Ṽ (r̃ij)

∂r̃i
+

fσ0

ϵ
ni +

√
2kBT

ϵ
ζ̃i (3.11)

無次元温度
T̃ = kBT/ϵ (3.12)

およびペクレ数
Pe = fσ0/(kBT ) (3.13)

を導入すると，
∂r̃i

∂t̃
= −

∑
i ̸=j

∂Ṽ (r̃ij)

∂r̃i
+ Pe T̃ni +

√
2T̃ ζ̃i (3.14)

となる。
このとき，無次元化されたポテンシャルは

Ṽ =
1

2
(1− r̃ij)

2Θ(1− r̃ij) (3.15)

と表される。
また，自己推進方向を表す配向角 θi(t) の時間発展は

dθi

dt̃
=

√
2Drτ0 ζ̃ (3.16)

で与えられる。
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以上より，本研究で用いる ABP 系は，無次元温度 T̃ とペクレ数 Pe の二つの無次元パラメータによって
記述される。
最後に，本研究の数値シミュレーションでは，確率項に含まれるガウシアンノイズを，C++ 標準ライブ
ラリに実装されているMersenne Twister 法（std::mt19937）を用いて生成した。乱数生成器はシミュレー
ション開始時に固定したシード値で初期化しており，各時間ステップにおいて正規分布 N (0, 1) に従う乱数を
逐次生成し，確率微分方程式の雑音項として用いた。このため，同一の初期条件および数値パラメータのもと
では，乱数の実現も含めて完全に再現可能なシミュレーション結果が得られる。

3.3 境界条件

ここでは，系が物質表面から十分離れた内部（バルク系）であると仮定し，その状況を模擬するための周期的
境界条件（periodic boundary condition, PBC）の設定方法について述べる。
いま，N 個の粒子が一辺 L の正方形容器内で運動しているとする。正方形の一つの頂点 O を原点とし，そ
こから交わる二辺を x, y 軸に一致させた直交座標系を用いる。各粒子の座標を (xi, yi) とすると，粒子は

0 ≤ xi, yi ≤ L, i = 1, 2, . . . , N (3.17)

を満たす。この場合，容器の壁が存在するため，粒子は壁から力を受けることになる。壁で粒子が弾性反射す
る場合を 固定弾性壁の境界条件 と呼ぶ。粒子数が少ない場合には，壁の影響が顕著に現れてしまう。
一方，表面の影響を排除し，バルクの状態を模擬する条件が周期的境界条件（PBC）である。PBC では，
粒子が容器の境界に到達しても壁から力を受けることなく，そのまま容器外に突き抜け，対向する壁の対応位
置から同じ速度で再び出現する（図 3.2(a)）。例えば，粒子 i の座標が ri から ri +∆ri に変化したとき，も
し x 成分が領域外に出た場合には

xi +∆xi > L ⇒ xi +∆xi → xi +∆xi − L (3.18)

xi +∆xi < 0 ⇒ xi +∆xi → xi +∆xi + L (3.19)

と置き換える。図 3.2 (a)は式 (3.18)のケースに相当する。この操作により，粒子数が少ないシミュレーショ
ンにおいても，バルク系の性質を再現できる。

さらに，本研究で用いるような粒子間相互作用が距離の関数で与えられる場合には，周期境界を考慮しても
ポテンシャルエネルギーが不変であることが重要である。そのため，基本セルを囲むイメージセルを考え（図
3.2(b)），基本セル境界近くの粒子はイメージセル中の粒子とも相互作用すると仮定する。ただし，相互作用
の二重計算を避けるため，実粒子とイメージセル粒子を含めて，最も近いペアのみの相互作用を考慮する必要
がある。
—

3.4 隣接粒子リスト

本研究で用いる相互作用（式 (3.5)）は接触粒子間にのみ働く。そのため，各ステップで全粒子ペアの相互作
用を計算すると計算コストが過大となる。これを回避するために，隣接リスト（neighbor list, NL） を導
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図 3.2 (a) 周期境界条件を表す模式図。¬ の状態の粒子が移動しセルの外に出たとき（­ の状態），周期境界
条件の式に従って，セルの中に平行移動する（® の状態）。（b）基本セル（中央の黒色の縁で囲まれた領域）
とイメージセル（基本セルを囲む灰色の縁の領域）の模式図。イメージセル内の粒子と接触している基本セル
内の粒子は，そのイメージセルの粒子からも相互作用を受ける。

入し，計算負荷を軽減した [41]。以下では隣接リストの構築と更新の流れを説明する。

隣接リストの構築

隣接リストは以下の手順で構築した。1. 初期化：隣接リスト用の変数を初期化し，各粒子 i に対して隣接粒
子数 nn[i] と，隣接リストにおける格納位置 np[i] を準備する。2. セル分割法の適用：シミュレーションボッ
クスを格子状のセルに分割し，各粒子を対応するセルにマッピングする。これにより探索範囲を自セルとその
周囲のセルに限定でき，計算量を削減できる（図 3.3）。3. 周期的境界条件の適用：ボックス端の粒子に対し
ても PBC を適用し，正しい距離計算を保証する。4. 隣接リストの作成：探索範囲内の粒子間距離を計算し，
カットオフ距離未満であれば隣接リストに登録する。この際，nn[i], np[i] を更新する。

隣接リストの更新

粒子が移動するにつれ，隣接リストは更新が必要になる。その処理の流れは以下の通りである。1. 移動距離
の計算：各粒子の現在位置と，隣接リスト作成時の基準位置 (x0, y0) との差を計算する。2. 閾値判定：この
移動距離が設定閾値を超える場合，隣接リストを再構築する。3. 再構築：新しい座標を基準として記録し，リ
ストを再作成する。
本研究で実装した隣接リストアルゴリズムはセル分割法を併用することで，計算量を O(N) に近づけ，高密
度かつ動的な粒子系においても効率的に相互作用計算が可能となった。さらに，PBC の導入により，シミュ
レーションボックス端においても正確な粒子挙動を再現できる。以上により，計算効率と正確性を両立して
いる。
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図 3.3 隣接粒子リストのイメージ図。粒子 i の相互作用を計算する際，隣接するセル内のみを考慮して計算す
る。これにより，計算回数が大きく減り，計算コストや計算時間が減少する。

3.5 定常状態

本研究では，式 (3.7) で決めた体積分率のもと，1000 粒子の初期配置や配向（自走の向き）を決定し，そこ
から計算を開始する。しかしながら，計算して得られる物理量が初期条件によって異なると，正しく系の性質
を評価できない。そこで，定常状態になるまでシミュレーションを実行し，観測時点依存性を排除する必要が
ある。
定常状態の特徴は，時間推進対称性を満たすことである。すなわち，系の物理量が観測時刻に依存しないこ
とを意味する。

A(t0, t0 + t) = A(0, t) (3.20)

ここで，A は初期時刻 t0 とそこから t 経過した時刻 t0 + t の 2 変数関数であるが，時間推進対称性が成立す
れば，この関数は差分 t のみに依存するようになる。この性質を利用して，系が定常状態に達したかどうかを
判定できる。
具体的には，∆t の時間幅で平均二乗変位（mean square displacement, MSD）や中間散乱関数の自己部分

（self-part of the intermediate scattering function, SISF）を計算する。そして，終状態から再度 ∆t の時間
幅で同様の物理量を計算し，結果が一致すれば（すなわち，プロットした曲線が重なる場合），系は定常状態
に達したとみなす。
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3.6 アクティブマイクロレオロジー

アクティブマイクロレオロジー（Active Micro-Rheology, AMR）は，ミクロスケールにおける物質の流動特
性や力学応答を調査する手法の一つである [36]。この手法では，外部から制御可能な力を特定のプローブ粒子
に加え，その応答関数 α∗(ω) を測定する。

応答関数の定義

プローブ粒子の変位のフーリエ変換を x(ω)，外力のフーリエ変換を F (ω) とすると，応答関数 α∗(ω) は次式
で定義される。

α∗(ω) =
x(ω)

F (ω)
(3.21)

この応答関数から，一般化ストークスの関係式 [31, 35]

G∗(ω) =
1

6πr α∗(ω)
(3.22)

を用いて，複素弾性率 G∗(ω) を算出することができる。ここで，r はプローブ粒子の半径である。

解析手順

本研究における複素弾性率 G∗(ω) の算出手順を以下に示す。まず，N 個の粒子の中からランダムに比較的大
きい粒子を 1 個選び，それをプローブ粒子とする。この粒子に対し，振動外力

Fex(t) = f sin(ωt) ex (3.23)

を加える。ここで，ex は x 方向の単位ベクトルである。プローブ粒子については，式 (3.9) から自走項を除
いた運動方程式に従う。

運動方程式

プローブ粒子の運動方程式は，

γ
∂rp
∂t

= −
∑
p ̸=j

∂V (rpj)

∂rp
+
√
2KBTγ ζp + Fex(t) (3.24)

で表される。ここで，γ は摩擦係数，V (rpj) は粒子間相互作用ポテンシャルである。他の N − 1 個の媒質粒
子の時間発展については，式 (3.1)，(3.2) と同様であるため割愛する。

応答関数の算出

外力が角周波数 ω = ωf で振動している場合，系の応答が線形であると仮定すると，応答関数 α∗(ω) の実部
および虚部はそれぞれ

α′(ωf) =
⟨x(t) sin(ωft)⟩

f
(3.25)

α′′(ωf) =
⟨x(t) cos(ωft)⟩

f
(3.26)

として求められる。ここで，⟨· · · ⟩ は時間平均を示す。
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複素弾性率の算出

最終的に，得られた応答関数 α∗(ωf) を一般化ストークスの関係式（式 3.21）に代入することで，複素弾性率
G∗(ωf) を算出する。

3.7 外力由来のドリフト除去

本章の最後に，AMR における外力印加に伴うドリフト補正について説明する。外力印加によって生じる系全
体のドリフトを除去するため，各粒子の速度から一様な重心速度を差し引く補正を行った。補正速度 vcorrn は

vcorrn = vn − Fex

γN
(3.27)

と定義され，このとき系の重心運動は常にゼロとなる。本研究では，シミュレーション後に速度を補正し，そ
の時間積分から得られる補正変位を用いて複素弾性率を算出した。なお，本補正は外力 Fex に起因する一様
な重心移動のみを対象としており，溶媒粒子の自走運動に由来するドリフト成分に対しては一切の補正を行っ
ていない。
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4 結果と考察

4.1 集団ダイナミクス

本節では，局所的なレオロジー応答や緩和ダイナミクスを議論する前段階として，本研究で用いる遊走大腸菌
系が示す集団運動の基本的な特徴を整理する。特に，濃度に依存した集団遊走の変化を概観し，後の議論にお
いて前提となる濃度領域および運動状態を明確にする。
まず，遊走大腸菌の集団遊走の濃度依存性を調べた。交換チャンバーを用いて厚み 20 µm の空間内に試料
を封入し，三次元空間内を遊走する集団運動を画像解析により評価した。
図 4.1(a) は，集団遊走の濃度依存性を示した相図である。横軸はペレットに対する相対濃度 ϕ/ϕp を表し，
左縦軸は PIV 解析により求めた集団遊走速度を示している。集団遊走速度は，0.3 ≤ ϕ/ϕp ≤ 0.5 の濃度領域
において増加し，中間濃度付近で最大値をとることが分かる。
この濃度領域における PIV のスナップショットを図 4.1(b) に示す。矢印は集団遊走の方向を表し，その大
きさおよび色は速度の大きさに対応している。図から，空間的に渦状の構造を伴う集団運動が形成されている
ことが確認できる。このような渦構造を伴う集団運動はアクティブ乱流（active turbulence）と呼ばれ，遊走
大腸菌を含む微生物懸濁液においてこれまでにも報告されている [42, 43]。この運動はマクロなスケールでは
連続体理論により記述される一方で， そのミクロな起源については，流体的相互作用やネマチックな配向相
互作用など， 複数の機構が関与すると考えられており，現在も議論が続いている。本研究において観測され
た渦構造は，x–y 平面内に形成され，その大きさや発生位置は時間とともに変化する。
一方，ϕ/ϕp > 0.6 の高濃度領域では，集団遊走速度は大きく低下する。この濃度領域では，混み合いによる
斥力的相互作用の影響が増大し，大腸菌の遊走が拘束されるため，集団運動が抑制されていると考えられる。
試料厚みが 20 µm に制限された拘束条件下では，渦状集団運動の代表的な長さスケールは試料厚みと同程
度に制限されることが知られている [44]。そこで本研究では，20 µm の構造スケールにおける集団的運動を
定量的に評価する指標として，波数 k = 2π/(20 µm) における動的感受率 χ4（式 (2.9)）を用いた。
図 4.1(c) は，ϕ/ϕp = 0.45（乱流相）および ϕ/ϕp = 0.65（やや高濃度相）における χ4(k, t) の時間発展を
示している。乱流相では，t ∼ 10–100 s の時間領域において χ4 が顕著なピークを示しており，20 µm スケー
ルにおける共同的な運動が発達していることを示している。一方，高濃度条件では，χ4 のピークは全体とし
て低下しており，集団的な運動の強さが抑制されていることが分かる。
さらに，図 4.1(d) に示す非遊走株 SHU321 における χ4 では，測定した時間領域にわたって明瞭なピーク
は観測されなかった。この結果は，図 4.1(c) において観測された χ4 のピークが，単なる密度揺らぎではな
く，遊走に起因する共同的な運動を反映していることを示している。
図 4.1(a) の右縦軸には，各濃度における χ4 のピーク値を集団運動の指標（collectivity）として示してい
る。χ4 のピーク値は濃度に対して非単調な依存性を示し，中間濃度領域において最大となる。これは，乱流
的な集団運動が特定の濃度範囲で最も発達し，低濃度および高濃度の両極限では抑制されることを示してい
る。高濃度側における χ4 の減少は，混み合いによる運動の拘束や斥力的相互作用の増大に起因すると考えら
れる。
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図 4.1 (a) 遊走大腸菌の集団遊走の相図。横軸はペレットに対する濃度であり，左縦軸（黒線）は集団遊走
の速度，右縦軸は波数 2π

20µm−1 で計算した χ4 の最大値をプロットしている。(b) ϕ/ϕp = 0.37 における遊
走大腸菌の PIV スナップショット。(c)ϕ/ϕp = 0.45(赤線)および ϕ/ϕp = 0.65（黄色線）における chi4(式
2.9)のグラフである。10～100秒にかけてピークが見えており、20µmにおいて共同的な揺らぎが存在するこ
とを示す。また、その揺らぎはピーク値から濃厚な相のものの方が共同的な揺らぎが抑制されることが分か
る。(d)ϕ/ϕp = 0.49 における χ4 のグラフである。ピークを示さないことから、遊走しない大腸菌は 20µm

スケールの共同的な揺らぎ構造を有していないことを示す。
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図 4.2 (a) アクティビティを変化させたときの集団遊走の相図。横軸は系の中の遊走大腸菌の比率をアクティ
ビティとして記載したものであり，縦軸は図 4.1(a)と同じである。(b) アクティビティが 5 の場合の PIV ス
ナップショット。各グラフ右側のカラーバーは，矢印の色と速度（µm/s）の対応を示している。

次に，集団遊走に対するアクティビティ依存性を調べた。ここでアクティビティとは，系中に存在する遊走
大腸菌の割合として定義する。これは，系中に存在する遊走大腸菌の割合が，集団スケールで観測される運動
にどのような影響を与えるかを明らかにすることを目的としている。図 4.2(a) の横軸はアクティビティを，
縦軸は図 4.1(a) と同様に，PIV 解析により求めた集団遊走速度および Collectivityを表している。また、ア
クティビティ依存性に着目するため、全ての系列において、濃度はおおよそ同一 (ϕ/ϕp ≈ 0.55)に統一してい
る。本節以降、ダイナミクスやレオロジーのアクティビティ依存性に関するデータが現れた際には、全て濃
度が統一されたものである。図から，アクティビティの低下に伴って集団遊走速度は単調に減少する一方で，
Collectivityは，アクティビティがある程度低下した条件においても有限の値を保っていることが分かる。
図 4.2(b) は，アクティビティ 5 における PIV の速度場スナップショットである。この条件では，乱流的
な渦構造は消失しているものの，速度場には依然として空間的な不均一性や共同的な運動が確認される。この
ような揺らぎの特徴は，ガラス系における粒子変位の振る舞い（図 1.3(b) [4]）と類似しており，低アクティ
ビティ条件における混合系がガラス系として振る舞う可能性を示唆している。

4.2 非平衡揺らぎ

本研究では，大腸菌懸濁液中にコロイド粒子を分散させ，その揺らぎおよび力学応答を調べた。以下では，本
研究の結果を示す前に，先行研究において報告されている，遊走株および非遊走株大腸菌懸濁液における揺ら
ぎおよび力学応答測定の結果を概観する [13]。
図 4.3(a) は，MR（Microrheology）実験の模式図を示している [13]。Passive MR により，試料内の揺ら
ぎである速度のパワースペクトル密度（PSD，式 (2.12)）を測定し，Active MR および Force-clamp MR に
より，外力に対する試料の応答（式 (2.50)）を測定することで，熱的揺らぎに起因する成分を評価する。これ
らの結果を組み合わせることにより，揺動散逸定理の破れを観測し，試料内に存在する非熱的揺らぎを見積も
ることができる。
図 4.3(b)，(c) は，それぞれ非遊走株 SHU321 および遊走株 RP4979 における MR 測定の結果を示し
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ている。実線は，Passive MR により求めた速度のパワースペクトル密度（PSD）を表しており，丸点は，
Active MR により得られた各周波数における力学応答 2kBT R′(ω) を示している。また，左端に示した太線
は，Force-clamp MR により求めた低周波極限における力学応答 2kBT R′(0) を表している。
ここで，R′(0) は Force-clamp MR により求めた粘性係数 η を用いて，以下の関係式から算出した。

R′(0) =
F

v
=

1

6πηa
(4.1)

ここで，a はプローブ粒子の半径である。
まず，図 4.3(b) に示した非遊走株 SHU321 の結果に着目する。この条件では，実線で示した揺らぎと点で
示した力学応答が測定した周波数領域にわたって良く一致している。このことから，観測した周波数範囲にお
いて揺動散逸定理の破れは認められず，SHU321 は熱的揺らぎによって駆動された混み合い系であることが分
かる。
一方，図 4.3(c) に示した遊走株 RP4979 の結果では，およそ 10 Hz 以下の低周波領域において，揺らぎと
力学応答の間に差が生じており，揺動散逸定理が破れていることが確認される。この結果は，大腸菌の遊走に
より非熱的な揺らぎが導入され，系が非平衡状態に置かれていることを示している。
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図 4.3 (a) Passive MR（PMR），Active MR（AMR）および Force-clamp MR の測定原理を示した模式図。
(b) 非遊走株 SHU321 における揺らぎおよび外力応答の測定結果。実線は Passive MR により求めた速度の
パワースペクトル密度（PSD）を表し，丸点は Active MR により求めた力学応答 2kBT R′(ω) を示してい
る。また，太線は Force-clamp MR により求めた低周波極限における力学応答 2kBT R′(0) を表す。このと
きの粒子密度は ϕ/ϕp = 0.68 である。(c) 遊走株 RP4979 における揺らぎおよび外力応答の測定結果。各線
および点の意味は (b) と同様であり，粒子密度は ϕ/ϕp = 0.75 である。(a)–(c) は文献 [13] の図を一部改変
して引用したものである。
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図 4.4 Passive MR（PMR），Active MR（AMR）および Force-clamp MR を用いて測定した，揺らぎおよ
び外力応答のアクティビティ依存性を示した結果。(a)～(d) は，それぞれアクティビティが 5，15，25，37.5

の条件に対応している。各系列における線および記号の意味は，図 4.3(b)，(c) と同様である。

次に，アクティビティを変化させた条件における揺らぎおよび外力応答の測定結果について示す。図 4.4(a)

～(d) は，それぞれアクティビティが 5，15，25，37.5 の条件に対応する結果である。
これらの結果から，アクティビティが 5，すなわち遊走大腸菌を 5% 系に混合した条件においても，揺動
散逸定理の破れが観測されることが分かる。さらに，他の条件においても，いずれの系列においておおよそ
10 Hz 以下の低周波数領域では，揺動散逸定理の破れが確認される。
このことは，系中に存在する遊走大腸菌が非熱的な揺らぎを生成し，その結果として系が非平衡状態に駆動
されていることを示している。一方で，非熱揺らぎの大きさとアクティビティとの関係を，これらの図から直
接読み取ることは難しい。系のアクティビティと非熱揺らぎとの関係については，考察の章において詳しく議
論する。

51



4.3 緩和ダイナミクス

次に，構造緩和ダイナミクスのアクティビティ依存性を調査した。緩和ダイナミクスを評価するため，大腸
菌の顕微鏡画像から得られた輝度分布の時間相関を用いて，密度揺らぎの時間発展を表す中間散乱関数（式
(2.7)）を算出した。
図 4.5(a) は，各アクティビティ条件における中間散乱関数を示している。ここで用いた波数は，大腸菌の
短軸程度の長さスケールに対応する k = 2π/(1.08 µm) である。この波数における中間散乱関数は，密度揺ら
ぎが大腸菌一個体分の空間スケールにおいて相関を失うまでの時間スケールを反映している。また、構造緩和
ダイナミクスのアクティビティ依存性を抽出するため，系の濃度は ϕ/ϕp ≃ 0.55 に固定した。
図 4.5(a) から，アクティビティの増加に伴って中間散乱関数の減衰が速くなっていることが分かる。図

4.5(a) に示した中間散乱関数の減衰挙動を定量的に比較するため，その時間減衰を stretched exponential 関
数（式 (2.8)）でフィッティングし，緩和時間を算出した。stretched exponential 関数は，ガラス形成液体や
混み合った粒子系において，構造緩和が単一の緩和時間では記述できないことを反映する経験的な表現として
広く用いられている。
図 4.5(b) は，算出した中間散乱関数をフィッティングし，得られた緩和時間をプロットしたものである。
この結果から，系の緩和時間はアクティビティの増加に伴って概ね単調に減少することが確認された。これ
は，系のアクティビティが構造緩和を促進していることを示している。

図 4.5 (a) 中間散乱関数のアクティビティ依存性を示す。横軸は時間，縦軸は波数 k = 2π
1.08 [1/µm] におけ

る中間散乱関数である。各線の色は，系中における遊走大腸菌の比率を表しており，本研究ではこれをアク
ティビティと呼ぶ。(b) 各アクティビティにおける緩和時間のグラフ。緩和時間は，得られた中間散乱関数を
stretched exponential 関数でフィッティングして求めた。

1.1 節でも述べた通り，ガラス形成物質において，揺らぎの空間的不均一性（動的不均一性）は重要な概念
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である [4]。しかし，先に求めた中間散乱関数は空間的に平均された二点相関関数であるため，動的不均一性
を直接評価することはできない。そこで，動的不均一性を定量的に評価する指標として，先に求めた中間散乱
関数の分散から四点相関感受率 χ4 を算出した（式 (2.9)）。4.1 節では渦構造に代表される共同的な運動を抽
出する目的で χ4 を評価したのに対し，本節では，構造緩和の不均一性を抽出するため，χ4 を評価する波数
として，中間散乱関数と同様に k = 2π/(1.08 µm) を採用した。図 4.6(a) は，各アクティビティ条件におけ
る動的感受率 χ4 の時間発展を示している。アクティビティが 0 の場合には，系の緩和時間に対応する時間ス
ケールにおいて χ4 が顕著なピークを示しており，本研究で用いた非遊走株 SHU321 の混みあい系がガラス
的に振る舞っていることを示唆している。
一方，アクティビティの増加に伴って，χ4 のピークは次第に低下している。さらに，図 4.6(b) に示すよう
に，χ4 の最大値はアクティビティに対して概ね単調に減少している。これらの結果は，アクティビティの増
加によってガラス系に特有な集団的緩和の不均一性が抑制されるという，先行研究で報告されているアクティ
ブガラスの流動化挙動と整合的であり [7]，本研究で用いた大腸菌混合系が，アクティブガラスとしての性質
を有していることを示唆している。

図 4.6 (a) 各アクティビティに対する χ4 のグラフ。波数は，k = 2π
1.08 [1/µm] を選択している。(b) χ4 の最

大値をアクティビティに対してプロットしたグラフ。

4.4 Force-clamp MRによる粘性測定

これまで本章では，中間散乱関数および χ4 の解析を通じて，アクティビティが構造緩和ダイナミクスに及ぼ
す影響を示してきた。本節以降では観点を変え，レオロジー測定に基づいて系のアクティビティ依存性を調査
する。本節では，Force-clamp MR によるレオロジー測定の結果を示す。実験では，試料中に直径 3 µm の

53



プローブ粒子を添加し，一定の外力を印加した際の粒子の定常速度を測定することで，試料の粘性を評価した
（式 (2.47)）。図 4.7 は，定常牽引実験から得られた粘性のアクティビティ依存性を示す。縦軸は，溶媒である
Ficoll 溶液（0.25 g/ml）に対する比粘性である。なお，アクティビティ 100 における値は，先行研究 [13] で
報告されている参考値である。図 4.7 から，アクティビティの増加に伴って，系の粘性が概ね単調に減少して
いることが分かる。この結果は，前節で示した構造緩和時間の短縮と整合的であり，アクティビティの増加に
よって，系がダイナミクスの観点だけでなく，レオロジーの観点からも流動化していることを示している。

図 4.7 Force-clamp MR によって得られた，各アクティビティにおける比粘性のアクティビティ依存性。比
粘性は，ストークスの公式 (式 (2.47))から求めた系の粘性を，Ficoll 溶液（0.25 g/ml）の粘性で正規化した
ものである。

4.5 複素弾性率

最後に，Active MR により得られた複素弾性率について議論する。複素弾性率 G∗(ω) は，試料の周波数依存
の粘弾性応答を表す量であり，その実部 G′(ω) および虚部 G′′(ω) は，それぞれ弾性的および粘性的応答を反
映する。本研究の結果を示す前に，先行研究 [13] において報告されている SHU321 および RP4979 の複素
弾性率を概観し，非平衡な揺らぎがレオロジーに与える影響について整理する。図 4.8(a)，(b) は，それぞれ
HU321および RP4979 における G′(ω) の周波数依存性を示している。各データ系列の色および記号は，試料
の濃度 ϕ/ϕp に対応している。
まず濃度依存性に着目すると，SHU321，RP4979 のいずれの系においても，濃度の増加に伴って G′(ω) の
値が全体として増加していることが確認される。これは，濃度上昇に伴う混み合いの増大により，弾性的な応
答が強まっていることを反映している。
次に周波数依存性に着目すると，1.4 節で述べた通り，高濃度の SHU321 では低周波領域において弾性プ
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ラトーが観測される一方，RP4979 では G′(ω) ∝ ω1/2 に従うべき則的挙動が現れている。このことは，遊走
に伴う非平衡な揺らぎの存在が，系の力学応答を質的に変化させていることを示唆している。
さらに，複素弾性率の実部と虚部の比G′(ω)/G′′(ω)は，試料において弾性的応答と散逸的応答のどちらが支
配的であるかを示す指標である。図 4.8(c)，(d)は，それぞれ SHU321および RP4979におけるG′(ω)/G′′(ω)

の周波数依存性を示している。SHU321 の場合，低濃度では全周波数域において G′(ω)/G′′(ω) < 1 である
のに対し，高濃度では低周波領域において G′(ω)/G′′(ω) > 1 となり，弾性的応答が支配的となる。一方，
RP4979 では，いずれの濃度においても多くの周波数領域で G′(ω)/G′′(ω) < 1 が保たれている。これは，遊
走に起因する非平衡な揺らぎによって，弾性的な応答が減少していることを示している。

図 4.8 (a)，(b) それぞれ SHU321(遊走なし)および RP4979(遊走あり）における，複素弾性率の実部の周波
数依存性。各曲線の色は図中上部に示された試料濃度に対応しており，濃度指標 ϕ/ϕp はペレットに対する相
対濃度を表している。(c),(d) それぞれ SHU321,RP4979における複素弾性率の実部と虚部の比。いずれのグ
ラフも [13]より引用。

以上の先行研究を踏まえ，以下では本研究の結果である、複素弾性率のアクティビティ依存性を調べた。図
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4.9(a) は，各アクティビティ条件における複素弾性率の実部 G′(ω) を示している。まず，アクティビティ 0

の場合に注目すると，10 Hz 以下の低周波領域において，G′(ω) が周波数にほとんど依存しない弾性プラトー
が観測される。この振る舞いは，先行研究と同様である。一方，アクティビティが 0 より大きい条件では，
測定した周波数範囲において G′(ω) が周波数の 1/2 乗に比例するべき則的挙動を示すことが分かる。すなわ
ち，アクティビティの有無によって，低周波における G′(ω) の支配的な周波数依存性が，G′(ω) ∝ ω0 から
G′(ω) ∝ ω1/2 へと変化していることが分かる。図 4.9(b) は，複素弾性率の実部と虚部の比 G′(ω)/G′′(ω) を
各アクティビティ条件についてプロットしたものである。低周波領域において，アクティビティの増加に伴い
G′/G′′ の値が低下していることが確認される。これは，アクティビティの増加に伴い，系における弾性的な
応答が減少していることを示している。

図 4.9 (a) 各アクティビティ条件において測定した複素弾性率の実部 G′(ω)。横軸は外力の周波数，縦軸は複
素弾性率の実部を表す。図中の点線は，周波数の 1/2 乗に比例するべき則を示している。各系列の色および
記号は，図右上に示したアクティビティに対応する。(b) 各アクティビティ条件における複素弾性率の実部と
虚部の比 G′(ω)/G′′(ω)。各系列は (a) と同一である。

なお，本研究で得られた G′(ω) の絶対値は，同程度の濃度条件における先行研究と比較して，全体として
やや高い値を示している。この差異は，本研究で用いた試料が先行研究に比べて過剰に培養されていたことに
起因している可能性がある。この点については，第 5章の考察において詳しく議論する。

4.6 数値計算より求めたダイナミクス

これまでは，実験により得られた結果について述べてきた。本節では，二次元系における高充填率条件下で，
自走粒子モデルである Active Brownian Particle（ABP）を用いた数値シミュレーションにより，アクティ
ブガラス系を構成する。このような系に対して，自走強度を系統的に変化させながらダイナミクスおよびレオ
ロジーを解析することで，アクティビティが系の緩和挙動に与える影響について，実験結果との比較を行う。
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なお，本研究では，アクティビティの指標としてペクレ数（式 (3.13)）を用いる。まず，系のダイナミクス
を評価するため，中間散乱関数（式 (2.6)）の自己部分 Fs(k, t) を用いる。中間散乱関数の自己部分は，各粒
子の自己相関のみを取り出した量であり，波数 k に対応する空間スケールにおいて，粒子の位置相関が失わ
れるまでの時間発展を反映している。
自己部分の瞬時量 F̂s(k, t) は，各粒子の変位に基づいて以下の式で定義される：

F̂s(k, t) =
1

N

N∑
j=1

exp[ik · (rj(t)− rj(0))] (4.2)

ここで，rj(t) は時刻 t における j 番目の粒子の位置ベクトル，k は観測する空間スケールを決める波数で
ある。
通常用いられる自己中間散乱関数 Fs(k, t) は，この瞬時量を時間平均した量として，

Fs(k, t) =
⟨
F̂s(k, t)

⟩
(4.3)

と定義される。
本研究では，構造緩和ダイナミクスを抽出するため，粒子直径に対応する空間スケールを選び，波数として

k = π を用いて解析を行った。
図 4.10 は，数値計算により求めた中間散乱関数を示している。まず，図 4.10(c) に示される充填率 ϕ = 0.74

の条件に着目すると，Pe = 0 においても中間散乱関数が十分に減衰しており，熱揺らぎのみで系が流動化し
ていることが分かる。
本研究では，アクティビティによるガラスの流動化に着目するため，数値計算においては系がガラス化して
いる ϕ ≥ 0.81 の条件を主な解析対象とする。これらの条件においては，いずれの場合もアクティビティ（Pe）
の増加に伴って，緩和時間が概ね単調に減少していることが確認される。
次に，充填率依存性に着目する。例えば，図 4.10(a)，(b) における Pe = 10 の結果を比較すると，ϕ = 0.81

では t ∼ 105 程度で Fs(k, t) ≈ 0 に達しているのに対し，ϕ = 0.83 では Fs(k, t) ≈ 0 に達するまでに t ∼ 106

程度を要している。このことから，充填率の増加に伴い，系が流動化しにくくなっていることが分かる。
さらに，無次元化温度 T̃（式 (3.12)）の影響も顕著である。T̃ は，熱揺らぎと粒子間の弾性的エネルギーの
比を表す無次元量であり，T̃ が小さいほど，熱揺らぎの寄与が相対的に小さいことを意味する。図 4.10(a) と
(d) における Pe = 30 の結果を比較すると，(a) に比べて (d) では，Fs(k, t) ≈ 0 に達するまでの時間が約 1

桁長くなっていることが分かる。これは，T̃ の低下により，粒子間反発エネルギーに対する熱揺らぎの寄与が
相対的に小さくなり，粒子がケージ構造から脱出しにくくなった結果として，構造緩和が抑制されたためであ
ると解釈できる。
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図 4.10 数値実験により求められた中間散乱関数。系 5 条件で載せており，それぞれ (a) T̃ = 10−4, ϕ = 0.81

(b) T̃ = 10−4, ϕ = 0.83 (c) T̃ = 10−5, ϕ = 0.74 (d) T̃ = 10−5, ϕ = 0.81 (e) T̃ = 10−5, ϕ = 0.83 である。ま
た，T̃ = 10−4, ϕ = 0.74 のデータはない。

次に，実験と同様に，中間散乱関数の分散として四点相関感受率 χ4(k, t) を算出した。χ4(k, t) は，自己中
間散乱関数の時間ゆらぎの大きさを表す量であり，以下の式で定義される：

χ4(k, t) = N

(⟨
F̂s(k, t)

2
⟩
−
⟨
F̂s(k, t)

⟩2
)
. (4.4)

ここで，本研究で用いた χ4(k, t) は，自己中間散乱関数の分散として定義された量であり，Berthier らに
よって導入された四点相関関数に基づく χ4 [4] と数学的に同一の定義ではない。しかしながら，いずれの χ4

も構造緩和に伴う集団的な揺らぎの大きさを定量化する指標であり，緩和の協同性や空間的不均一性を捉える
という点で，物理的な解釈は定性的に共通している。
図 4.11 は，数値計算により得られた動的感受率 χ4(k, t) の時間発展を示している。
まず，充填率 ϕ = 0.74 を除く条件では，Pe = 0 あるいは Pe = 1 において，測定時間内に系の構造緩和が
完了していないため，対応する時間スケールにおける χ4(k, t) の明瞭なピークは観測されていない。
一方で，いずれの充填率条件においても，アクティビティの増加に伴って χ4(k, t) のピーク値が減少する傾
向が確認される。また，同一のアクティビティ条件で比較すると，充填率が高くなるにつれて χ4(k, t) のピー
ク値が増加する傾向も見られる。これらの挙動は，4.3 節で示した遊走大腸菌実験におけるダイナミクスの振
る舞いと定性的に一致している。
無次元化温度 T̃ に対する依存性については，観測時間の制約により明確な系統性を議論することは難しい
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が，図 4.11(a) と (d) における Pe = 5 の結果を比較すると，T̃ が小さい条件の方が χ4(k, t) の値が大きい
傾向が示唆される。
以上より，数値計算においても，アクティビティの増加に伴って緩和時間および動的感受率のピーク値が概
ね単調に減少することが示された。

4.7 数値実験により求めた複素弾性率

図 4.11 数値実験により求められた動的感受率。系 5 条件で載せており，それぞれ (a) T̃ = 10−4, ϕ = 0.81

(b) T̃ = 10−4, ϕ = 0.83 (c) T̃ = 10−5, ϕ = 0.74 (d) T̃ = 10−5, ϕ = 0.81 (e) T̃ = 10−5, ϕ = 0.83 である。ま
た，T̃ = 10−4, ϕ = 0.74 のデータはない。

次に，数値計算により Active microrheology（Active MR）を用いて複素弾性率を算出した結果について述
べる。数値計算における Active MR は，3.6 節で述べた手法に基づき，プローブ粒子に正弦波的な外力を印
加し，その線形応答から複素弾性率 G∗(ω)（式 (3.22)）を算出するものである。
本研究では，ϕ = 0.81, T̃ = 10−4，ϕ = 0.83, T̃ = 10−4，ϕ = 0.81, T̃ = 10−5，ϕ = 0.83, T̃ = 10−5 の

4 条件について解析を行った。本シミュレーションでは，アクティビティによるガラス状態の流動化過程に着
目するため，アクティビティが無い状態において弾性プラトーが最も明瞭に観測される ϕ = 0.81, T̃ = 10−4

の結果を本文中に示す。他の条件における結果は Appendix に掲載する。
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図 4.11 は，数値計算から求めた複素弾性率の周波数依存性を示している。赤四角は実部 G′(ω)，青丸は虚
部 G′′(ω) を表す。また，黒線は ω1/2，茶色の線は ω1 に比例するガイドラインである。各条件について 8 粒
子分の測定を行い，平均値および標準偏差をエラーバーとして示している。なお，Pe = 10, 20, 30 における
最低周波数点の実部については，ばらつきが大きく対数プロット上でエラーバーが表示できなかったため，中
央値のみをプロットし，エラーバーは省略した。
まず，アクティビティによらず，高周波数極限において G′′(ω) ∝ ω のべき則が観測される。この挙動は，
溶媒摩擦を直接反映するものではなく，ABP モデルにおける過減衰運動の摩擦項に由来する即時的なエネル
ギー散逸を表している。同じく高周波数領域では，G′(ω) が負の値をとる場合が多く観測された。これは，本
数値計算における時間刻みが t = 0.1 と比較的大きく，最高周波数付近では 1 周期あたりのステップ数が十
分でなかったことに起因すると考えられる。そのため，該当する高周波数点の実部については，解析から除外
した。
次に，ペクレ数が小さい領域（Pe = 0, 1）に注目する。この領域では，低周波数側において G′(ω) が周波
数にほとんど依存しない明瞭な弾性プラトーを示している。これは，混み合い系がレオロジー的に弾性的な応
答を示していることを意味する。一方，Pe = 5 とアクティビティが増大するにつれて，弾性プラトーの値は
低下し，弾性的応答が支配的となる周波数領域は低周波側へと移動する。
さらに Pe = 10 では，弾性プラトーは明瞭ではなくなり，中間周波数領域において G∗(ω) ∝ ω1/2 に従う
べき的応答が現れる。すなわち、濃厚遊走大腸菌懸濁液にみられるような、アクティブな混み合い系における
G∗ ∝ ω1/2 のべき則応答を数値計算でも見ることができた。更にペクレ数が十分大きい領域（Pe ≳ 20）で
は，低周波数領域における弾性プラトーは完全に消失する。この条件下では，低周波においては G′(ω) ∝ ω2

および G′′(ω) ∝ ω1 に近いべき則を示す。これは、マクスウェル緩和と呼ばれる周波数依存性をであり、系
が，構造緩和を伴う液体的なレオロジーへと遷移していると解釈できる。（マクスウェル緩和の詳細について
は、5.2節に後述)

また，ペクレ数の増加に伴い，Maxwell 緩和に対応する特性周波数は高周波側へと移動している。これは，
アクティビティの増大によって緩和時間が短縮されていることを意味しており，アクティビティが系のレオロ
ジー的流動化を定量的に制御していることを示唆している。
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図 4.11 数値計算により求めた複素弾性率の周波数依存性。横軸は加えた外力の周波数，縦軸は複素弾性率
を表す。赤色の四角は実部 G′(ω)，青色の丸は虚部 G′′(ω) を示している。すべてのデータは T̃ = 10−4，
ϕ = 0.81 の条件で得られたものである。黒の点線は周波数の 1/2乗を表し、茶色の点線は周波数の 1乗を表
す。
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5 考察

5.1 遊走大腸菌のペクレ数見積もり

　 4.6～4.7節において、本シミュレーションでは、ペクレ数

Pe =
fσ0

kBT
(5.1)

を制御しながらそのダイナミクスやレオロジーを見た。これらの結果と実験結果を比較すべく、遊走大腸菌の
ペクレ数の見積もりを試みた。以下、その見積もり方法について説明する。
　本研究で用いた溶媒（Ficoll、0.25 g/mL）の粘性は

η = 0.0103Pa · s (5.2)

である。また顕微鏡観察から、この溶媒中における E. coli（RP4979）の代表的な遊泳速度が

v ≃ 5µm/s (5.3)

であることを求めた。さらに、大腸菌の短軸長はおおよそ 1.08µm であることから、球近似として粒子半径を

a = 0.54µm (5.4)

と仮定する。
　低レイノルズ数条件下では、粒子が速度 v で運動する際に受ける抵抗力はストークス公式

f = 6πηav (5.5)

で与えられる。この式を用いることで、観測された定常速度を維持するために必要な、有効な推進力の大き
さは

f ≃ 5.24× 10−13 N (5.6)

と見積もられる。
以上より、RP4979のペクレ数は、実験時の温度 T = 30 ◦C を用いると、

Pe ∼ 67.6 (5.7)

と評価される。以上の見積もりから、本研究で扱う実験条件における大腸菌 1 細胞あたりの自己推進強度は、
Pe ∼ O(101) と評価できる。

5.2 非熱揺らぎに関する考察

5.2.1 非熱揺らぎの見積もり

4.2節では、PMR により試料の全揺らぎを測定し、AMR および Force-clamp MR によって得られた力学応
答と比較することで、遊走大腸菌懸濁液における揺動散逸定理（FDT）の破れを観測した。本節では、この非
平衡揺らぎをより定量的に評価するとともに、その物理的解釈について考察する。
図 5.1(a) は、遊走大腸菌懸濁液の複素弾性率を示したものである。グラフ中の実線および点の意味は図

4.3(b),(c)と同様であり、実線は PMR によって得られた揺らぎ成分、点は AMR および Force-clamp MR

によって得られた力学応答を表している。
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まず速度のパワースペクトル密度（PSD）に着目すると、低周波領域（およそ 0.1Hz 以下）において周波
数依存性が失われ、ほぼフラットな振る舞いを示していることが分かる。これは、熱揺らぎに加えて非熱的な
揺らぎを含んだ系全体の運動が、この時間スケールにおいて拡散的に振る舞っていることを示唆している。そ
こで本研究では、この低周波極限における速度揺らぎから、非熱揺らぎを含んだ実効的な拡散係数としてアク
ティブ拡散係数 DA を以下のように定義する。

2DA = lim
ω→0

⟨|v(ω)|2⟩ (5.8)

このアクティブ拡散係数をアインシュタインの関係式およびストークスの公式に基づいて解釈することで、
次式により実効温度 Teff を導入する。

DA =
kBTeff

γ
=

kBTeff

6πηa
(5.9)

ここで γ は摩擦係数であり、式 (5.9)の左辺はアインシュタイン関係式に対応している。摩擦係数 γ は易
動度 R の逆数であるため、Force-clamp MR によって測定された静的応答 R(0) = v/F を用いることで、
γ = 6πηa と書き換えられる。
このようにして求めた実効温度 Teff のアクティビティ依存性を図 5.1(b)に示す。アクティビティ 15の条
件でやや高い値を示すものの、構造緩和時間や粘性に見られたような顕著なアクティビティ依存性は、全体と
しては観測されない。

図 5.1 (a) RP4979 における揺らぎおよび力学応答の測定結果。低周波数領域における揺らぎ成分からアク
ティブ拡散係数を見積もり，その値を用いて実効温度を算出した（ [13] より一部改変）。(b) 式 (5.9)に基づ
いて算出した実効温度のアクティビティ依存性を示す棒グラフ。

この結果を踏まえ、以下のような仮説を立てる。4.3節および 4.4節で示したように、ダイナミクスおよび
レオロジーの両面から、アクティビティの増加に伴って系全体が流動化していることが確認された。系が流動
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化することで、遊走大腸菌が周囲の媒質やプローブ粒子に力を伝搬する効率が低下し、結果としてプローブ粒
子を通して観測される揺動散逸定理の破れは、アクティビティに対して強い依存性を示さなかった可能性が
ある。
この観点から、次節では低周波極限の揺らぎに基づく実効温度評価に加えて、周波数ごとの揺らぎと応答を
用いた散逸量の評価、すなわち原田–佐々の関係式に基づく非平衡散逸の定量化を行い、アクティブ揺らぎの
エネルギー的側面についてさらに議論する。

5.2.2 原田佐々関係式を応用したエネルギー散逸の定量化

前章では、遊走微生物懸濁液中のアクティビティの大きさに関して、観測するプローブ粒子の揺動散逸定理の
破れの大きさを議論した。一方で、Active microrheology および Passive microrheology によって求められ
る揺動散逸定理の破れの大きさは、原田–佐々関係式を用いることで、系からの非平衡散逸と結び付けられる
ことが知られている [45]。以下では、この散逸と遊走微生物懸濁液中の力学環境の関係について議論する。
まず、プローブ粒子の運動が以下のランジュバン方程式に従う場合を考える。

γẋ(t) = F (x(t), σ(t)) + ξ(t) + εfp(t) (5.10)

ここで γ は摩擦係数であり、F (x(t), σ(t)) は粒子が受ける力を表す。ξ(t) は平均 0、分散 2γkBT を持つ熱
雑音であり、εfp(t) は系の応答を測定するための微小外力である。
このようなモデルにおいて、速度の相関関数および応答関数を計算すると、エネルギー散逸率 J を求めるこ
とができ、以下の原田–佐々関係式が成立することが知られている。

J = γ

∫ ∞

−∞

[
C̃(ω)− 2kBTR̃

′(ω)
] dω

2π
(5.11)

ここで C̃(ω) は速度揺らぎのパワースペクトル密度、R̃′(ω) は速度の応答関数の実部を表す。この式の右辺
は、平衡状態では揺動散逸定理により 0 となるが、アクティビティが存在する非平衡系においては有限の値を
取り、揺動散逸定理の破れの度合いを表す。
この散逸は、プローブ粒子に直接力が加わったときに、系から周囲媒質へのエネルギー散逸率を意味し、揺
動散逸定理の破れと直接的に結び付いている。媒質が単なる水ではなく、高分子溶液やゲル状のような粘弾性
的振る舞いを示す場合には、粒子に働く抵抗が媒質の緩和時間に依存し、記憶効果が生じる。すなわち、ラン
ジュバン方程式は相関を持つ熱雑音を含む形へと拡張される。
この場合の原田–佐々関係式は、Deutsch らによって以下のように一般化されている [46]。

J =

∫ ∞

−∞
γ′(ω)

[
C̃(ω)− 2kBTR̃

′(ω)
] dω

2π
(5.12)

このように、原田–佐々関係式では、プローブ粒子にかかる力と速度の関係からエネルギー散逸率を求める
ことができる。次に、大腸菌のような力生成体に着目し、エネルギー散逸を考える。遊走微生物のようなミク
ロスケールで運動する生体は、粘性に比べて慣性が無視できるほど小さい。つまり遊走微生物が鞭毛による乱
す駆動力と、遊走微生物にかかる摩擦抵抗力が釣り合い、合力 0で周囲の媒質に直接影響せず遊走していると
考えられ遊走微生物は力の双極子とみなすことができる（図 5.2）。以降この描像を、力の双極子モデルと呼
ぶ。力の双極子モデルに基づくと、流体中を遊泳する生体と周囲流体との相互作用を簡潔に表現することが可
能となる。図 5.2の赤い矢印は大腸菌が流体中を力の双極子として泳ぎまわるときの周りの流体との相互作用
を表している。
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図 5.2　力の双極子モデルの概念図。図は [21]より引用。

ここで、力の双極子として力生成体は懸濁液中に等方かつ均一に分散している状況を考えるとき、参考文
献 [47]より、この時のプローブ粒子の変位のパワースペクトルは以下のように書ける。

⟨
|x̃(ω)|2

⟩
=

c
⟨
|κ̃(ω)|2

⟩
90π |G(ω)|2 a

(5.13)

ここで，上式に現れる κ̃(ω) について補足する。κ(t) は力生成体の力双極子モーメント（force dipole

moment）を表し，大きさ f(t) の力が距離 d だけ離れた 2点において反対向きに作用する力配置に対して，

κ(t) = f(t) d (5.14)

と定義される量である。κ̃(ω) はそのフーリエ変換であり，⟨|κ̃(ω)|2⟩ は単一の力生成体による力双極子モーメ
ント揺らぎのパワースペクトルを表す。˜はフーリエ変換を表す。1つの力生成体によるエネルギー散逸率 J ′

は，⟨f ◦ vm⟩ と見積もることができ，大腸菌のような力生成体の実態が比較的明瞭な系では，以下の通りに観
測量から J ′ を見積もることが期待できる。

J ′ = ⟨f ◦ vm⟩ =
∫

ξ̃′⟨|vm(ω)|2⟩dω
2π

=

∫
ξ̃′

|ξ̃|2d2
⟨|κ̃(ω)|2⟩dω

2π
=

∫
ξ̃′90π|G|2a⟨|x̃(ω)|2⟩

c|ξ̃|2d2
dω

2π
(5.15)

ここで，摩擦関数に関して，スケール関係 γ : ξ = a : d が成立することを仮定し，|G|2 = ω2|γ̃|2
(6πa)2 ,

⟨|x̃(ω)|2⟩ = ⟨|ṽ(ω)|2⟩
ω2

を用いて以下のように変形できる。

J ′ = ⟨f ◦ vm⟩ ∼ 5

2π

∫
γ̃′′(ω) |ṽ(ω)|2

cd3
dω

2π
∼

∫
γ̃′′(ω) |ṽ(ω)|2

cd3
dω

2π
=

J

cd3
(5.16)

ここで c は力生成体の数密度、d は力双極子のサイズを表す。
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図 5.3　式 (5.18)より算出した、遊走大腸菌一匹当たりのエネルギー散逸率。

すなわち，原田–佐々関係式を用いることで，生体が系に供給するエネルギー散逸率を，プローブ粒子の揺
らぎおよび応答の測定から定量的に評価できる。本研究では，4.2節で得られた実験結果に対してこの関係式
を適用し，遊走大腸菌による非平衡散逸の評価を行った。式 (5.16)を用いて算出したエネルギー散逸率 J ′ を
図 5.3に示す。
ここで，試料内の大腸菌の数密度は，従来，当研究室で用いられてきた光学濃度 OD600 から数密度を見積
もる手法 [21, 23] により評価した。本研究で扱った試料はいずれも ϕ/ϕp ≃ 0.55 の条件にあり，遊走株と非
遊走株を含む大腸菌の総数密度に大きな差は存在しない。本解析において重要なのは，力生成体として機能す
る遊走大腸菌の数密度 c である。そのため，全大腸菌数密度に対して，試料中の遊走大腸菌の混合比を乗じた
値を c として定義した。
図 5.3から分かるように，アクティビティの増加に伴い，遊走大腸菌一個体あたりのエネルギー散逸率は単
調に低下している。この結果は，遊走大腸菌が系に対して発揮する力がアクティビティに対して一定ではな
く，系の流動化が進むにつれて有効的に低下している可能性を示唆している。
なお，原田–佐々関係式は，各力生成体が互いに独立にプローブ粒子へ作用する状況を仮定して導出されて
いる。したがって，混み合いによって力生成体間の相互作用が顕著となる系において，本関係式がどの程度ま
で適用可能であるかについては，今後さらなる検討の余地があることを付記しておく。
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5.3 シミュレーションにおける緩和挙動の考察

　 ABP を用いたアクティブガラスの数値シミュレーションにおいて、図 4.11の結果から、複素弾性率の周波
数に対する振る舞いが求まった。具体的には、高周波の虚部では G′′(ω) ∝ ω、中間周波数では G∗(ω) ∝ ω1/2、
低周波域において低アクティビティでは弾性プラトー、高アクティビティではマクスウェル緩和的挙動が見ら
れている。
　ここで、マクスウェル緩和とは、弾性要素（ばね）と粘性要素（ダッシュポット）を直列に結合したマク
スウェルモデルで記述される粘弾性緩和を指す（図 5.4(a)）。このモデルにおいて、ばね弾性率 G、粘性 η の
ダッシュポットを考えたとき、その複素弾性率は次の式のように書ける。

G∗(ω) =
iωηG

G+ iωη
= G

iωτ

1 + iωτ
(5.17)

ここで、τ = η
G はマクスウェル緩和時間であり、弾性的な応答と粘性的な応答が切り替わる時間スケールに対

応する。
　このモデルでは、低周波数領域において粘性的応答が支配的となり、G′(ω) ∝ ω2、 G′′(ω) ∝ ω といった
特徴的な周波数依存性を示す。このようなマクスウェルモデルは、単一の緩和時間によって特徴づけられる粘
弾性応答を与えることから、多くの場合、系における構造緩和過程を最も単純化した形で表現するモデルとし
て経験的に用いられている。特に、低周波数領域において弾性的応答が失われ、粘性的流動が支配的となる挙
動は、構造の再配置や緩和に起因するレオロジー応答を反映しているものと解釈されることが多い。
これらの結果を考察するために、ジャミング的な粘弾性応答とマクスウェル的な粘弾性応答を独立な寄与の
和として仮定し、以下の式によるフィッティングを行った。

G∗(ω) = Gp +K(iω)1/2 +G0
iωτ

1 + iωτ
+ iωηs (5.18)

　ここで、上記の式の右辺第 3 項にある ηs は、高周波領域で支配的となる虚部の応答を表すために導入
した有効粘性であり，ABP モデルにおいては，粒子と溶媒との摩擦的相互作用を粗視化した量とみなせる。
従って、この ηs と、図 5.4(a) のダッシュポット由来の粘性 η を混同しないよう注意が必要である。
図 5.5 は，式 (5.18) を用いて測定された複素弾性率をフィッティングした結果を示している。図 5.5(a)，

(b)，(c)はそれぞれ Pe = 0, 10, 20 に対応する。Pe = 0 の場合［図 5.5(a)］には，データとフィッティング
曲線がよく一致しており，フィッティングは良好である。一方で，Pe = 10, 20［図 5.5(b)，(c)］では，マク
スウェル緩和に特徴的な挙動が現れる周波数領域においてフィッティング精度が低下している。これは，上記
のフィッティング式を用いた場合，低周波領域の実部において G′(ω) への ω1/2 項の寄与が過度に大きくな
り，マクスウェル緩和に由来する応答を十分に表現できないためである。この問題を解決するため，次節では
フィッティングに用いるモデル式の改善を試みた。
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図 5.4 (a) マクスウェル模型のイラスト図。ばね定数 G のばねと、粘性 η のダッシュポットが直列につな
がった形をしている。(b) ジャミング系における粘弾性応答の物体とダッシュポットが直列につながった模型
のイラスト図。ジャミング系における粘弾性 Gp +K(iω)1/2 と粘性 η のダッシュポットが直列につながった
形をしている。

図 5.5 式 (5.18)で複素弾性率をフィッティングを行った結果。赤色の四角が貯蔵弾性率 G′、青色の丸が損失
弾性率 G′′ を表す。赤色、青色の線はそれぞれ G′、G′′ のフィッティング結果をプロットしたものである。条
件は図 4.11と同様 T̃ = 10−4、ϕ = 0.81 である。(a)、(b)、(c) はそれぞれペクレ数 0、10、20 である。

次に、ジャミング系においてよく知られる粘弾性である、弾性プラトーと臨界的な周波数依存性を併せ持つ
応答

G∗
J(ω) = Gp +K(iω)1/2 (5.19)
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を有するジャミング粘弾性要素に対して、流動を担うダッシュポット（粘性係数 η）がマクスウェル模型的に
直列に接続されている仮想的なモデルを考える（図 5.4(b)）。
　ダッシュポットの複素弾性率は

G∗
D(ω) = iωη (5.20)

で与えられる。
　直列接続では応力が共通であり、全ひずみが各要素のひずみの和として与えられるため、全体の複素コン
プライアンスは各要素の複素コンプライアンスの和として書ける。

1

G∗
series(ω)

=
1

G∗
J(ω)

+
1

G∗
D(ω)

(5.21)

　ここで、
τ1 ≡

(
K

Gp

)2

, τ2 ≡ η

Gp
(5.22)

と定義すると、ジャミング要素の複素弾性率は

G∗
J(ω) = Gp

[
1 + (iωτ1)

1/2
]

(5.23)

と書き換えられる。
　これらを用いると、直列接続された部分の複素弾性率は

G∗
series(ω) =

Gp(iωτ2)
[
1 + (iωτ1)

1/2
]

1 + (iωτ1)1/2 + iωτ2
(5.24)

と求まる。
　さらに、高周波領域において支配的となる粘性的な応答を、

G∗
s(ω) = iωηs (5.25)

として並列に加える。並列接続ではひずみが共通であり、応力が加算されるため、最終的な全体の複素弾性
率は

G∗(ω) = G∗
series(ω) + iωηs (5.26)

と表される。
　本研究では、式 (5.26)をフィッティング関数として用い、ジャミングに由来する弾性成分、流動緩和、お
よび高周波粘性の寄与をそれぞれ分離して評価した。
式 (5.28) を用いたフィッティングの結果を図 5.6 に示す。図 5.6(a)～(f) は異なるペクレ数に対応してお
り，低ペクレ数領域における弾性プラトーから，高ペクレ数領域で顕在化するマクスウェル緩和的挙動に至る
まで，測定データを良好に再現できていることが分かる。このことから，式 (5.26)を用いることで，式 (5.18)

と比較してフィッティングに用いるパラメータ数を一つ減らし，かつ広いペクレ数範囲にわたる粘弾性応答を
記述できることが示された。
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図 5.6 式 (5.17)を用いて複素弾性率をフィッティングした結果。図中の記号および実線の意味，ならびにシ
ミュレーション条件は図 5.5と同一である。(a)～(f) はそれぞれペクレ数 0, 1, 5, 10, 20, 30 に対応するフィッ
ティング結果を示す。

図 5.7は，フィッティングによって得られた各パラメータのペクレ数依存性を示している。ここでは，Gp，
K，τ2，および η に注目する。まず，図 5.7(a)に示す K は，ペクレ数の増加に伴って単調に増加している。
この K の増加は，アクティビティの増大により，観測周波数範囲において ω1/2 項に由来する粘弾性応答の
寄与が相対的に大きくなっていることを示唆する。実際に，アクティビティの増加に伴って G∗(ω) ∝ ω1/2 の
スペクトルが観測される周波数範囲が拡大していることからも，この K の振る舞いは直観的に理解できる。
次に，図 5.7(b)に示す Gp のペクレ数依存性について述べる。0 ≤ Pe ≤ 10 の範囲では，Gp はペクレ数の
増加に伴って概ね単調に減少している。これは，アクティビティの増大により，低周波領域における弾性プラ
トーが低下していることを反映している。一方，Pe ≥ 20 の高ペクレ数領域では，Gp は再び増加する傾向を
示す。しかしながら，この領域では明瞭な弾性プラトーはもはや観測されておらず，Gp を弾性プラトーの大
きさと直接対応づけて解釈することは困難である。
図 5.7(c)は，フィッティングによって得られた緩和時間 τ2 のペクレ数依存性を示している。Pe = 0, 1 の
低ペクレ数領域では，τ2 は非常に大きな値を取っている。これは，観測周波数範囲において

G∗(ω) = G∗
J(ω) + iωη (5.27)

で記述される応答のみが支配的であり，マクスウェル緩和に特徴的な挙動が明瞭には観測されていないためで
ある。その結果，式 (5.17)によるフィッティングでは，τ2 を十分大きく取ることでこの挙動を再現している
と解釈できる。実際に、式 (5.15)において、τ2 → ∞極限を取ると、以下のようになる。

G∗
series(ω) = Gp[1 + (iωτ1)

1/2] (5.28)
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したがって，この領域では τ2 ≫ 1 であるという事実のみが意味を持ち，τ2 の具体的な数値そのものに定量的
な物理的意味を与えることは難しい。
一方，Pe ≥ 5 の領域では，τ2 はペクレ数の増加に伴って単調に減少している。これは，アクティビティの
増大により，マクスウェル緩和的な挙動が顕在化し，その特徴的な周波数が高周波側へと移行していることを
反映している。さらに，このような緩和時間の短縮は，レオロジーの観点からは，アクティビティによる系の
流動化が生じていることを示唆する結果と解釈できる。
図 5.7(d)は，ηs のフィッティング結果を示している。ηs はペクレ数に対して顕著な依存性を示さず，ほぼ
一定の値とみなせる。このことは，高周波領域における散逸的応答が，アクティビティの強さにほとんど影響
されず，主として溶媒摩擦や粒子–溶媒間の局所的な相互作用によって支配されていることを示唆している。

図 5.7 式 (5.26)で複素弾性率をフィッティングした結果。(a) K = Gp
√
τ1 のペクレ数依存性。(b) Gp のペ

クレ数依存性。(c) τ2 のペクレ数依存性。(d) ηs のペクレ数依存性。

また，複素弾性率から推定される緩和時間と，粒子ダイナミクスに基づく緩和時間を比較するため，同一条
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件下で測定した中間散乱関数（図 4.9(a)）に注目した。本研究では，中間散乱関数が初期値の 1/e に減衰する
までの時間を，ダイナミクスにおける緩和時間として定義した。

図 5.8　複素弾性率から求めた緩和時間 τ2 と，中間散乱関数から求めた緩和時間 τ を比較した結果。赤色の
丸は τ2，青色の丸は τ をそれぞれ表す。。

図 5.8は，複素弾性率のフィッティングによって得られた緩和時間 τ2 と，中間散乱関数から求めたダイナ
ミクスの緩和時間 τ を比較した結果を示している。Pe = 0, 1 の場合には，測定時間範囲内で中間散乱関数の
十分な緩和が観測されていないため，τ を定義することができない。Pe = 5 では，τ2 < τ となっていること
が分かる。一方で，Pe ≥ 10 の範囲，すなわち観測周波数内においてマクスウェル緩和的挙動が明瞭に現れて
いる領域では，τ と τ2 は互いに近い値を示している。
ダイナミクスから求めた緩和時間 τ と，レオロジー測定から得られた τ2 を単純に同一視できるかどうかに
ついては議論の余地がある。しかしながら，本研究の結果からは，少なくともマクスウェル緩和が観測周波数
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範囲に現れている条件において，τ2 が系の構造緩和に関連する時間スケールをある程度反映していることが
示唆される。

5.4 実験とシミュレーションの比較

これまで，4.1～4.5節では実験におけるダイナミクスおよびレオロジーについて，4.6～4.7節および 5.3節で
はシミュレーションにおけるダイナミクスおよびレオロジーについて議論してきた。本節では，これらの結果
を総合的に踏まえた考察を行う。
まず，実験とシミュレーションの結果を同一の指標で比較するため，両者に共通なアクティビティ指標とし
てペクレ数を用いる。実験に関しては，5.1節で評価したペクレ数（Pe ∼ 60）を基準とする。また，遊走・非
遊走大腸菌からなる混合系については，系全体の平均ペクレ数を用いて整理する。例えば，アクティビティが
5% の場合，系の平均ペクレ数は

60× 0.05 = 3

となる。
図 5.9は，実験において測定された複素弾性率のペクレ数依存性を示している。Pe > 0 の領域では，おお
よそ 6Hz 以下の周波数領域において

G∗(ω) ∝ ω1/2

に特徴づけられる粘弾性応答がロバストに観測されており，マクスウェル緩和に特徴的な挙動は明瞭には現れ
ていない。一方，シミュレーション結果では，Pe ≥ 10 の領域において，マクスウェル緩和的な挙動が観測さ
れている。このように，同程度のペクレ数で整理した場合であっても，実験系とシミュレーション系とでは，
観測される粘弾性応答の性質に定性的な違いが存在することが分かる。
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図 5.9 実験により得られた複素弾性率。(a)～(e) において，赤色の四角は貯蔵弾性率 G′(ω)，青色の丸は損失
弾性率 G′′(ω) をそれぞれ表す。黒色および茶色の点線は，それぞれ ω1/2 および ω に比例するガイドライン
である。ペクレ数は，希薄系において見積もられた遊走大腸菌のペクレ数（∼ 60）に，試料中のアクティビ
ティ（%）を乗じることで定義した。(f) は，先行研究により得られた遊走大腸菌の複素弾性率の実部 G′(ω)

を示している（ [13]）。各色は，図中上部に記載した濃度条件に対応している。黒色の点線は ω1/2 に比例す
るガイドラインを表す。

1.4節でも述べたように，ω1/2 に特徴づけられる複素弾性率のべき則的応答は，ジャミング転移点近傍にお
いて現れる特異な振る舞いであり，固体と液体の境界に対応する臨界的な状態を反映したものと考えられてい
る。このような観点から見ると，シミュレーション系では，限られた条件下においてのみ，広い周波数範囲に
わたるべき則応答が実現していることが分かる。
一方で，実験系においては，アクティビティの導入によって比較的広い条件範囲でべき則応答が観測され，
さらにアクティビティが増大した後も，その応答がロバストに維持されている。この差異は，ミクロスケール
で見た場合に，力生成体が混み合い環境中で発生させる力の性質が，実験系とシミュレーション系とで異なる
ことに起因している可能性がある。
ABPの数値シミュレーションにおいては，粒子の運動は式 (3.14)によって与えられており，各粒子は常に
ペクレ数に応じた一定の力を常に生成する。一方，現実の大腸菌系では，周囲の環境に依存して，単一の大腸
菌が周囲に対して行う仕事量が変化しうることが，5.2節の結果から示唆されている。すなわち，周囲媒質が
「硬い」場合には比較的大きな力を発生させ，一方で媒質が「柔らかい」場合には十分な力を発生させないと
いった，力生成に関するフィードバック機構が存在する可能性が考えられる。
以上の結果は，現実のアクティブガラス系が，自己組織的に固体–液体境界に対応する臨界的な状態へと近
づいている可能性を示唆している（図 5.10）。
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図 5.10 本研究により考察されるアクティブガラスの描像を表す模式図。アクティブ大腸菌懸濁液が，力生成
の環境依存性を通じて，自己組織的に固体–液体境界近傍の臨界状態へと引き寄せられる様子を示す。

5.5 先行研究との定量的不一致の考察

本実験において Active MR（AMR）により測定された複素弾性率 G∗(ω) の絶対値は，先行研究 [13] と比較
して系統的に高い値を示していた。4.5 節において述べたように，定性的な振る舞いは先行研究と一致してい
るものの，定量的な一致は得られていない。本節では，この差異が実験試料に用いた大腸菌の過剰培養に起因
する可能性について考察する。
大腸菌の菌体長が培養時間に依存しうることについては，2.1.3 節において詳述した。培養時間が短すぎる
場合，先行研究と比較して大腸菌の菌体長が長くなり，そのダイナミクスが変化することが知られている（図
2.3）。このため本研究では，少なくとも 6 時間以上培養した試料を用いて実験を行っていた。一方で，長時間
培養に関しては十分な制御が行われていなかった。
特に本研究において，先行研究と比較して G′(ω) の値が 1 桁程度大きいデータが 2 系列観測された。これ
らの試料はいずれも光学濃度が OD ≃ 0.8 であり，OD ≃ 0.4 を目安として培養を終了していた先行研究と比
較すると，過剰に培養された条件に対応している。
図 5.10は，先行研究と近い濃度帯における非遊走株 SHU321の複素弾性率を示したものである。図 5.10(a)

は，先行研究における ϕ/ϕp = 0.49 のデータであり，図 5.10(b) は，本研究で測定した 2 系列の SHU321 の
結果である。便宜上，これらを試料 A および B として区別する。試料 A は OD ≃ 0.4，試料 B は OD ≃ 0.8

の条件で調製されたものである。
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これらの結果を比較すると，濃度に多少の差は存在するものの，低周波数領域における弾性率の値は約 1

桁異なっていることが分かる。一方で，溶媒の粘性を反映していると考えられる高周波数領域における虚部
G′′(ω) の値には，大きな差は見られない。このことから，観測されたレオロジーの差異は，溶媒条件ではな
く，大腸菌試料そのものの違いに起因するものであると考えるのが自然である。
以上の結果から，試料を過剰に培養したことにより，G∗(ω) の絶対値が先行研究よりも大きくなり，定量的
な再現性が得られなかった可能性が示唆される。
過剰培養が粘弾性の増大につながった要因については，いくつかの可能性が考えられる。例えば，大腸菌の
平均サイズが小さくなったことにより，同じ ϕ/ϕp においても実効的な充填率が上昇している可能性がある。
また，長時間培養により一部の大腸菌が死滅し，系の性質が変化している可能性も考えられる。しかしなが
ら，現時点では，その詳細な機構を断定するには至っていない。

図 5.10 (a) 先行研究における非遊走株 SHU321 の粘弾性測定結果。粒子濃度は ϕ/ϕp = 0.49 である。グラ
フ中の黒線は周波数の 1 乗に比例するスケーリングを，灰色の線は周波数の 1/2 乗に比例するスケーリング
を表している。また，黒色の × 印は，溶媒である Ficoll 溶液（0.25 g/ml）の粘性から算出した G′′(ω) を示
している。
(b) 本研究において測定された非遊走株 SHU321 の粘弾性測定結果。系列 A の粒子濃度は ϕ/ϕp = 0.45 で
あり，赤色の四角は貯蔵弾性率 G′(ω)，青色の丸は損失弾性率 G′′(ω) を表している。系列 B の粒子濃度は
ϕ/ϕp = 0.53 であり，橙色の四角は G′(ω)，水色の丸は G′′(ω) を表している。
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6 結論

本研究の結論

本研究では，高密度に混み合った自己駆動系であるアクティブガラスを対象とし，アクティビティがダイナミ
クスおよびレオロジー特性に与える影響を，遊走・非遊走大腸菌の混合系実験と，Active Brownian Particle

（ABP）モデルに基づく数値シミュレーションの両面から調べた。特に，複素弾性率に代表されるレオロジー
特性に関しては，先行研究においてアクティビティが二値的に扱われる場合が多く，その連続的な依存性は十
分に検討されてこなかった。そこで本研究では，アクティビティを連続的に制御することにより，複素弾性率
のアクティビティ依存性を系統的に明らかにすることを目的とした。
まず実験において，交換チャンバーを用いることで高密度条件下においても長時間にわたりアクティブ状態
を維持し，マイクロレオロジー（PMR／ AMR／ Force-clamp MR）により揺らぎと応答を測定した。その
結果，遊走菌割合がわずか 5% の条件においても，10Hz 以下の低周波数域で揺動散逸定理の破れが観測さ
れ，遊走大腸菌が系を非平衡に駆動していることが確認された。さらに，顕微鏡画像から算出した中間散乱関
数の解析より，アクティビティ (系における遊走菌の混合比)の増加に伴って構造緩和時間が短縮し，四点相関
感受率 χ4 のピーク値が低下することが示された。これらの結果はアクティブガラスの流動化挙動と整合的で
あり，本研究で作成した大腸菌混合系がアクティブガラスとしての性質を有することを示唆している。また，
Force-clamp MR による粘性評価においても，アクティビティの増加に伴い粘性が単調に減少し，レオロジー
の観点からも流動化が生じていることが確認された。
次に，Active MR により複素弾性率 G∗(ω) を評価した結果，アクティビティがゼロの非遊走系では低周波
数域に弾性プラトーが観測された一方，アクティビティ ¿ 0 の条件では，低周波数域を含む広い周波数範囲に
わたり G∗(ω) ∝ ω1/2 に特徴づけられるべき則的レオロジー応答がロバストに現れることが明らかになった。
本研究の実験条件においては，アクティビティがどれだけ増大してもマクスウェル緩和に特徴的な明瞭な流動
応答は観測されず，系は固体・液体のいずれにも単純には分類できない中間的な粘弾性応答にとどまることが
示された。
一方，ABP シミュレーションにおいても，ダイナミクスに関しては，アクティビティの指標であるペクレ
数 Peの増加に伴って緩和時間が短縮し，χ4 のピーク値が低下するという点で，実験と定性的に一致する流
動化挙動が得られた。レオロジーに関しては，低ペクレ数のシミュレーションでは弾性プラトーが観測され，
Pe ∼ 10 付近において中間周波数領域に ω1/2 の応答が現れた。しかし，高ペクレ数（Pe ≳ 20）では弾性プ
ラトーが消失し，低周波数域において G′(ω) ∝ ω2，G′′(ω) ∝ ω に近い周波数依存性を示すマクスウェル緩和
が顕在化した。さらに，緩和の特性周波数はペクレ数の増加とともに高周波側へ移動し，ABP 系においては，
アクティビティがレオロジー的流動化（すなわち緩和時間の短縮）を定量的に制御していることが示された。
以上を踏まえ，本研究の主要な結論は以下の三点にまとめられる。

1. 遊走・非遊走大腸菌の混合系において，低いアクティビティであっても揺動散逸定理の破れが生じ，ア
クティブガラスが非平衡に駆動されていることが確認された。また，アクティビティの増加に伴い，緩
和時間および動的不均一性が単調に低下し，粘性も減少することから，ダイナミクスおよびレオロジー
の両面において流動化が進行することが示された。

2. 一方で，レオロジーの周波数依存性は単純な液体的応答へと移行するわけではなく，実験においては
Pe > 0 の広い条件範囲にわたり，G∗(ω) ∝ ω1/2 のべき則的応答がロバストに維持され，マクスウェ
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ル緩和は明瞭には現れなかった。すなわち，実在するアクティブガラスは，固体―液体境界近傍に特徴
的な臨界的粘弾性応答を広いアクティビティ範囲にわたって示す。

3. ABP シミュレーションでは，G∗(ω) ∝ ω1/2 のべき的応答が中間周波数域に現れつつも，高ペクレ数
ではマクスウェル緩和が顕在化して液体的応答へ移行した。この実験との定性的差異は，ABP では粒
子が常にペクレ数に応じた一定の力を生成するのに対し，実験系では力生成体（遊走大腸菌）が周囲の
力学環境に依存して発揮する力・仕事量が変化しうることに起因する可能性がある。実際，本研究では
原田–佐々関係式の枠組みに基づき，プローブ粒子の揺らぎと応答から遊走大腸菌一匹あたりの散逸率
を評価し，アクティビティ増加に伴って一匹あたりのエネルギー散逸率が低下する傾向を得た。これ
は，系が流動化するにつれて力の伝達が弱まり，力生成が環境依存的に変調される可能性を示唆する。

以上より，本研究は，アクティブガラスにおける ω1/2 に特徴づけられるべき則的レオロジーが，単なる「流
動化の途中段階」ではなく，現実系においては広い条件でロバストに維持され得ることを示した。さらに，実
験と ABP モデルの比較を通じて，力生成の環境依存性が存在する場合，系が自ら固体–液体境界近傍の臨界
状態へ引き寄せられるという描像を提示した。この結果は，アクティブガラスにおける臨界的粘弾性の物理機
構を理解する上で，力生成体と混み合い媒質の相互作用という観点が重要であることを示すものである。

将来の展望

本研究で行った実験においては，AMR 測定の最低周波数は 0.1Hz に限られていた。一方，構造緩和時間
（4.3節）は 10−1～101 s 程度であった。したがって，本系のダイナミクスおよびレオロジー特性を定量的に比
較・評価するためには，レオロジー測定において少なくとも 10−2 Hz 程度までの低周波領域における AMR

測定が必要である。さらに，系の粘弾性が本質的に固体―液体間の臨界的状態にあるか否かを検証する上で
も，より低周波数での AMR 測定は重要である。以上より，今後の課題として，低周波領域へ測定範囲を拡張
した AMR 計測の実現を第一に挙げる。
次に，培養時間を統一した条件下での計測が重要な課題として挙げられる。培養時間によって系のダイナミ
クスやレオロジー特性が変化し得ることは，2.1.3節および 5.5節で述べた。本研究においては，培養条件が
先行研究と必ずしも一致しておらず，そのことがアクティビティ依存性を調査する上での系統的なばらつき要
因となっていた可能性は否定できない。今後，同様の実験あるいは本研究を発展させた研究を行う際には，研
究目的に応じて培養時間を厳密に制御することが不可欠であることを強調しておく。
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7 付録

7.1 大腸菌に添加する Ficoll量の計算方法

資料を作成する際、大腸菌懸濁液内の Ficoll濃度を 0.25g/mlにするには、ペレット内の水分により Ficollが
希釈されることも考慮する必要がある。本研究では、目標とする体積分率に応じて、遊走培地の初期濃度を決
定し、測定されたペレットの質量から Ficoll入り遊走培地の添加量を決定している。以下、その計算方法につ
いて述べる。最初に、必要となる物理量、パラメータを、表 7.1に記す。

表 7.1　計算で用いる物理量及びパラメータ一覧

記号 意味 備考・単位
ϕV
e 試料中の大腸菌体積分率 –

ϕV
s 試料中の溶媒体積分率 –

ϕV
ep ペレット中の大腸菌体積分率 –

ϕV
sp ペレット中の溶媒体積分率 –

ϕm
e 試料中の大腸菌重量分率 –

ϕm
s 試料中の溶媒重量分率 –

ϕm
ep ペレット中の大腸菌重量分率 –

ϕm
sp ペレット中の溶媒重量分率 –

cfinal Ficoll または BSA の最終濃度 g/ml

c Ficoll または BSA の初期濃度 g/ml な
mp ペレット重量 g

l Ficoll または BSA を溶かした遊走培地の体積 ml

大腸菌の比重を 1.1と仮定して、以下計算を行う。はじめに，目標とする体積分率に応じた Ficollの初期濃
度 c を求める方法を解説する．試料の大腸菌体積分率 ϕV

e は，試料における大腸菌体積が ϕm
epmp/1.1 で表さ

れることから，

ϕV
e =

ϕm
epmp/1.1

ϕm
epmp/1.1 + ϕm

spmp + l
(7.1)

となる．
なお，ペレット中の溶媒の比重（TB 培地比重）を 1 としているため，ペレット中の溶媒体積は ϕm

spmp と
書ける．ここで Ficoll または BSA の最終濃度 cfinal は，Ficoll 重量を試料の溶媒体積で割ることで

cfinal =
cl

ϕm
spmp + l

(7.2)

と表される．この式を mp について解くと

mp =
cl/cfinal − l

ϕm
sp

(7.3)
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である．これを先の式に代入すると，試料の大腸菌体積分率は

ϕV
e =

ϕm
ep

ϕm
ep + 1.1ϕm

sp

(
1 + cfinal

c−cfinal

) (7.4)

となる．この記述では、Ficoll初期濃度 c 以外は既知のパラメータであるため，実験前に目標とする体積分
率に向けた初期濃度 c を計算によって決定できる．
次に，ペレット重量 mp の計測後に，Ficoll または BSA を溶かした遊走培地の添加量 l を算出する方法に
ついて述べる．上の式を l について解くと，

l =
cfinal ϕ

m
spmp

c− cfinal
(7.5)

と書ける．この関係式を用いて，遊走培地の添加量 l を決定する．

7.2 自己拡散と共同拡散

先行研究 [13] では，自己拡散および共同拡散が評価されている。自己拡散とは，懸濁液中の 単一粒子の運動
に着目した拡散過程であり，他の粒子の存在を平均化した有効的な背景の中で，一つの粒子がどのようにラン
ダムに移動するかを記述する量である。通常，平均二乗変位やトレーサー粒子の運動から定義され，希薄系に
おいては粒子間相互作用の影響が小さいため，自己拡散係数は系の基本的な輸送係数として解釈できる。
一方，共同拡散とは，粒子密度の空間的ゆらぎ の緩和として定義される拡散過程であり，多数の粒子が協
調的に運動することによって生じる集団的ダイナミクスを反映する。顕微鏡観察や散乱実験から得られる中間
散乱関数の緩和時間は，特定の波数における密度ゆらぎの減衰速度を表しており，共同拡散の指標として広く
用いられている。
希薄懸濁液においては，自己拡散と共同拡散は等価となるが，濃厚系や非平衡な活性系においては，粒子間
相互作用や集団運動の影響により，両者は一般に異なることが知られている [48]。
図 7.1(a) は，希薄系における SHU321 試料の自己拡散係数および共同拡散係数を示したものである。この
図から分かるように，希薄系では自己拡散と共同拡散は良く一致している。
一方で，先行研究において特に注目すべき結果が図 7.1(b) に示されている。図 7.1(b) は，高濃度状態にお
ける遊走系の自己拡散および共同拡散を示したものである。このうち，ϕ/ϕp = 0.75 のデータに着目すると，
高密度な遊走系においても，自己拡散と共同拡散がほぼ一致していることが分かる。すなわち，高密度条件下
におけるアクティブな揺らぎが拡散的に振る舞っていることを示唆している。このような自己拡散と共同拡散
の一致は，先行研究以前にはほとんど報告されておらず，興味深い結果である。
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図 7.1 (a) 希薄系 SHU321 における自己拡散および共同拡散を示したグラフ（ [13] より一部改変）。密度は
ϕ/ϕp = 0.16 である。赤丸は横軸に対応する波数における緩和時間を示し，実線は 1/(Dk2) を表している。
ここで拡散定数 D は，Force-clamp MR によって求められた値である。
(b) RP4979 における自己拡散および共同拡散を示したグラフ（ [13] より一部改変）。濃度は ϕ/ϕp = 0.51 お
よび 0.75 である。中空の赤丸は ϕ/ϕp = 0.75 における緩和時間を示し，青線は PMR により求めたアクティ
ブ拡散係数 Da を用いた 1/(Dak

2) のプロットである。塗りつぶしの赤丸は ϕ/ϕp = 0.51 における緩和時間
を 10 倍した値を示している。また，赤線は k−1.34 に比例するべき則を表している。

以下に，本研究で得られた画像解析データの結果を示す。図 7.2(a) は，SHU321 試料における共同拡散お
よび自己拡散を示したものである。この図から分かるように，自己拡散と共同拡散は一致しておらず，この結
果は理論的予測および過去の実験結果と整合的である [13,48]。
一方，系にアクティビティを付与した場合に，自己拡散と共同拡散が一致する例を図 7.2(b) に示す。この
一致が生じる詳細なメカニズムについては現時点では明らかではないが，高密度な非平衡系においては，自己
拡散と共同拡散が一致する挙動が普遍的に現れる可能性が示唆される。
さらに，図 7.2(c) はアクティビティ 25% の条件における結果を示したものである。この場合，緩和時間の
波数依存性が k−1 に近いべき則を示しており，系全体が一方向にドリフトしていることを反映していると考
えられる。ただし，このドリフトの起源が乱流的な流動によるものなのか，あるいは試料のリークに起因する
ものなのかについては，現時点では特定できていない。
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図 7.2 (a) 濃厚系における SHU321 の自己拡散および共同拡散を示したグラフ。点線は各波数における緩和
時間を表し，実線は拡散定数 D を用いた 1/(Dk2) のプロットである。
(b) アクティビティ 15% における自己拡散および共同拡散を示したグラフ。データ系列の意味は (a) と同様
である。
(c) アクティビティ 25% における自己拡散および共同拡散を示したグラフ。点は緩和時間を表し，実線は k−1

に比例するべき則を示している。

7.3 数値計算により求めた複素弾性率（補足データ）

本文中では，複素弾性率の結果として，T̃ = 10−4，ϕ = 0.81 の条件におけるデータのみを示した。本節で
は，これ以外の条件において得られた複素弾性率のフィッティング結果を示す。具体的には，T̃ = 10−4，
ϕ = 0.83，T̃ = 10−5，ϕ = 0.81，および T̃ = 10−5，ϕ = 0.83 の各条件について結果を掲載する。
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図 7.3 T̃ = 10−4, ϕ = 0.83におけるフィッティング結果。

　　

図 7.4 T̃ = 10−5, ϕ = 0.81におけるフィッティング結果。
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図 7.5 T̃ = 10−5, ϕ = 0.83
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図 7.6 T̃ = 10−4, ϕ = 0.83におけるフィッティングパラメーター。
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図 7.7 T̃ = 10−5, ϕ = 0.81におけるフィッティングパラメーター。
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図 7.8 T̃ = 10−5, ϕ = 0.83におけるフィッティングパラメーター。
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