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図 2. BuOH 水溶液（7.1 wt%）のレ

ーザー誘起単一液滴形成・捕捉 

これまでの研究成果 

 

1. マイクロ光化学・分析化学に関する研究  

1.1 単一微粒子のレーザー捕捉・顕微計測：溶液中における単一

微粒子のレーザー捕捉・顕微計測に関する研究に多くの成果を挙

げている．溶液中のマイクロメートルサイズの単一微粒子に集光

レーザー光を照射することにより発生する輻射圧を利用し，任意

の単一微粒子（固体微粒子・液滴・細胞等）を非接触的・非破壊

的に捕捉・操作することが可能である（図 1）．また，レーザー捕

捉により微粒子の熱運動をほぼ完全に制止させることが可能であ 

るため，捕捉微粒子を顕微計測（吸収・発光・ラマン・電気化学）することもできる．これによ

り，単一イオン交換樹脂内のイオン拡散過程や単一油滴／水界面を経由するイオン移動過程の直

接測定，単一油滴／水界面において進行する芳香族炭化水素の光反応に対する油滴サイズ効果を

明らかにする等，単一微粒子のレーザー捕捉・顕微計測でしか成し得ない研究成果を挙げている． 

 

1.2 レーザー誘起単一微粒子形成・捕捉とレーザー誘起抽出への展開：トリエチルアミン（TEA）

や 1-ブタノール（BuOH）水溶液，あるいは温度応答性高分子である Poly(N-isopropylacrylamide) 

(PNIPAM)の水溶液は室温では均一溶液であるが，温度上昇に伴って熱相転移を起こし，2 相分離

あるいは微粒子生成（PNIPAM）を引き起こす．水（H2O）は 1064 nmに吸収を持つため，上記の 

水溶液に集光 1064 nm レーザー光を照射することにより焦点

近傍の溶液の光熱変換相転移を介して単一微粒子（液滴）生成

を誘起することが可能である（図 2）．水溶液中に溶質が存在す

る場合，単一微粒子形成に伴い水溶液から微粒子中に溶質が抽 

出される．単一微粒子の体積はサブ pL～pL レベルであるとともに微粒子の表面積／体積比は極

めて大きいため，速やかに高効率抽出が進行する．レーザー誘起溶液／微粒子抽出は世界初めて

の試みである．さらに，10–15 M濃度のローダミン B（RhB）を溶解させた PNIPAM/BuOH水溶液

の場合，単一分子レベルで微粒子中に RhB がレーザー誘起抽出されることを，微粒子からの RhB

蛍光強度が階段状に増加することから確認している． 

 

1.3 単一エアロゾル液滴のレーザー捕捉と過冷却相の発現： 

2008年，国内では初めて，また世界では Bristol大についで 2例

目として単一エアロゾル水滴のレーザー捕捉・顕微分光に成功

している．また，球形微粒子（共振器）に特徴的な光のWhispering 

Gallery Mode共鳴とその解析に基づいたエアロゾル液滴の nmレ

ベルでのサイズ計測技術も確立している．さらに，図 3 に示す

ように，エアロゾル水滴は–60℃近辺まで凍結せず，過冷却水と

して存在する事を顕微鏡下の明視野観察とラマン計測から明ら

かにしている．ジメチルスルホキシド（DMSO，凍結温度（fp） 

＝+18.5℃）や tert-ブチルアルコール（t-BuOH，fp = +25.7℃）のエアロゾル液滴も，各々+10℃，

 

図 1. 単一微粒子のレーザー

捕捉（水中） 
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図 3. 単一エアロゾル水滴のレ

ーザー捕捉と過冷却状態の生成 



 

図 6. Mo(II)クラスターのゼロ磁

場分裂エネルギー（E1n）の Z4依

存性 
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図 4. PLSW 法による NICz結晶の

TL現象の定量化 

–60℃まで凍結しないことを確認している．エアロゾル液体は空気以外に接触面を持たず浮遊して

いるために結晶核を生成することができず，容易に過冷却液体になることを明らかにした． 

 

1.4 パルスレーザー衝撃波法による有機結晶の摩擦発光現象の定量化：有機・無機結晶の摩擦発

光（トリボルミネッセンス，TL）が知られているが，TLはガラス棒等による結晶への機械刺激に

よる発光であるため，TL発光の定量的な研究・考察は行われていなかった．そこで，パルスレー 

ザー光を固体表面に照射した際に発生する衝撃波（パルスレ

ーザー衝撃波：pulse-laser shock wave（PLSW））法を利用する

ことにより，TL現象の定量化を試みた．実際に，N-イソプロ

ピルカルバゾール（NICz）結晶の場合，図 4 に示すように，

あるレーザー強度を閾値（図中の赤矢印）として TL が誘起

されることを示し，PLSW 法が機械力学現象の定量化法とし

て有効であることを明らかにした．本手法はショ糖（論文 16）

等の他の結晶の TL 現象の研究にも応用されている．応募者

が知る限り，PLSW を用いた機械力学現象の研究例は本研究

だけである． 

 

2. 有機・遷移金属錯体の光化学：これまで，種々のトリア

リールホウ素誘導体等および種々の遷移金属錯体（Ru(II)，

Pt(II)，Re(I)，Re(III)，Mo(II)，W(II)錯体等）の合成・光化学

研究に多くの成果を挙げている．一例として，最近，図 5に

示した正八面体型金属 6核クラスター（[{M6Q8}L6]z–）錯体の

発光状態である励起三重項（T1）状態の解明に成功している． 

M = Mo(II)等の[{M6Q8}L6]z–錯体の発光特性（エネルギー・寿

命）は 3 ~ 300 Kにおいて大きな温度依存性を示すが，これ

はスピン軌道カップリングによる T1 状態のゼロ磁場分裂に

起因することを示した．また，図 6 中に構造を示した 1 ~ 3

の錯体の光物性の温度依存性測定・解析から，これらの錯体

の T1 状態におけるスピン副準位間のゼロ磁場分裂エネルギ

ー（E1n, n = 3, 4）を決定した．その結果，式(1)の SOC パラ

メータ（）の理論的な予測に一致してE1n 値が構成原子で

あるハロゲン(X)の原子番号（Z）の 4乗（{Z(X)}4）に比例す

る事を明らかにした（図 6）．これは，分子系および遷移金属 

錯体のゼロ磁場分裂エネルギーの Z4依存性を実験的に示した初めての例であり，錯体光化学のみ

ならず光化学全般にとって極めて重要な知見である．さらに，1 ~ 3以外のMo（II）6核クラスタ

ー錯体についても，E1n値の Z4依存性を明らかにしている． 

 

 

図 5. 正八面体型金属 6核クラスタ

ーの構造 
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