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＜序論＞レーザーを用いた結晶核発生法は，自発的なプロセスでは困難な結晶核発生の時空間制

御や多形制御などを実現する手法として注目を集めている．1 その中でも溶液のレーザーアブレー

ションに基づく手法は，様々な有機化合物やタンパク質の結晶核発生を誘起することができ，高

い汎用性を有することが明らかとなっている．2 一方，溶液のレーザーアブレーションでは，温度

や熱弾性応力の上昇，キャビテーションバブルの発生など，種々物理現象が複合的に誘起されて

いる．したがって，より精密に結晶化の制御を行うためには，それぞれの現象が結晶核発生に与

える影響についての更なる考察が必要不可欠である．そこで本研究では，そのファーストステッ

プとして，種々の現象が結晶化に与える影響について知見を得ることを目的とし，従来のような

溶質と溶媒からなる溶液系でなく，シンプルな融液を用いて結晶核発生に対するレーザーエネル

ギー，パルス時間幅依存性を調べた． 

＜実験＞試料として氷酢酸（融点: 16.6 ºC）を用いた．氷酢酸をバイアル瓶に 500 µL 分注し，-15ºC

で 30分間静置した．その後バイアルを 20 w/v%塩化ナトリウム水溶液（-8ºC）で満たしたガラス

ウェルプレート上に静置し，短パルスレーザー（1 kHz, Δτ = 150 fs – 5 ps, 100 ps）を対物レンズ（N.A. 

0.4）を通して集光し、最大 60秒間照射した．そのときの結晶化挙動は CCDカメラ（~ 30 fps）を

用いて観察した．また，キャビテーションバブルの挙動を高速カメラ（~ 20 Mfps）により，レー

ザー照射に伴う融液の温度上昇を温度計により測定した． 

＜結果＞Fig. 1にパルスレーザー（E = 180 μJ/pulse，Δτ = 150 fs）照射による結晶化の代表例を示

す．レーザー集光点から多数のバブルが発生し，その後結晶が発生する様子が観察された．Fig. 2

にレーザー照射による結晶発生確率（Pc）のレーザーエネルギーおよびパルス時間幅依存性を示

す．パルス時間幅が 1 ps から 100 psの間では，Pcはレーザーエネルギーとともに増加したが，

パルス時間幅が 150 fsでは，Pc は E = 180 μJ/pulseで極大値を示した．また，キャビテーションバ

ブルと温度上昇の統計的な計測結果から，Fig. 2に示した結晶化が起こる確率は，核発生を促進す

ると考えられるキャビテーションバブルと，核発生を抑制すると考えられる融液の温度上昇の相

対的な関係によって定性的に説明できることがわかった．本研究で得られた知見は，レーザーア

ブレーションにより高効率に結晶を析出させるための指導原理となることが期待される． 
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FFFig. 1. Representative crystallization 

behavior of glacial acetic acid melt by 

femtosecond laser ablation. 

Fig. 2. Laser energy and pulse duration 

dependences of crystallization probability  
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