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研究成果の概要（和文）：温度誘起構造相転移により有機単結晶が突然粉々に砕ける現象が知られており、相転
移の際に結晶が発生する大きな力を利用したアクチュエータなどへの応用が期待されている。本研究では、結晶
粉砕を示す1,2,4,5-四臭化ベンゼンを用い、結晶をナノファイバー化すれば、粉砕を免れて繰り返し相転移させ
ることが可能であることを示した。さらに、相転移の際に生じるファイバーの変形を利用したアクチュエータを
製作した。このアクチュエータは、自身の1万倍の質量を持つ物体を重力に抗して空中に跳ね上げることが可能
な、非常に強い力を発生することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：It has been reported that some organic crystals suddenly break due to 
temperature-induced structural phase transitions. The development of molecular actuators with 
superior power by deriving mechanical work from such phase transitions is a fascinating concept. 
Here, we demonstrated that single crystal nanofibers of 1, 2, 4, 5-tetrabromobenzene, whose bulk 
crystals exhibit a sudden break, can repeatedly transform between the low and high temperature 
polymorphs without disintegration. Moreover, we constructed actuators using bending of nanofibers 
induced by the phase transition. We estimated the force generated by the actuator and found that it 
can generate a force large enough to flick an object 10,000 times heavier than the fiber itself into
 the air against gravity.

研究分野：分光学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
温度変化や光照射などの外部刺激が誘起する有機結晶の構造相転移は、基礎科学とデバイス応用の両面から注目
を集めている。中でも、構造相転移により粉砕を示す結晶は、現象の高速性と発生応力の大きさから、高速・高
出力アクチュエータなどへの応用が期待されている。本研究では、粉砕を伴う相転移のダイナミクス研究を可能
にする手法を開発しただけでなく、デバイス応用の可能性も実証した。従って、基礎科学とデバイス応用の両面
で、波及効果・発展性が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
加熱や冷却により有機結晶が突然粉砕する現象が 1950 年代から報告されている。結晶の粉砕は、
構造相転移により結晶に瞬間的に大きな応力が発生するためであると考えられている。このた
め、結晶が発生する力を利用した高出力・高速アクチュエータなどへの応用が期待されてきた。
しかし、結晶自体が粉砕してしまう不可逆的な過程であるため、デバイス応用が困難であるだけ
でなく、そもそも構造相転移がどのようなダイナミクスで進展するのかという基礎的な知見さ
え得る術がほとんどない。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、結晶をナノファイバー化するという新たなアイデアで、バルク結晶では粉砕を引き
起こす相転移を可逆過程に変換する。ファイバー化した結晶の相転移で発生した応力は、ファイ
バーの曲げ変形を誘起する。ファイバー状構造の曲げによる破断は、一般に表面に発生する張力
により生じる。張力はファイバーの太さに比例するため、ナノファイバーでは極端に小さく、急
峻に曲がっても破断しない。ナノファイバーの持つこの特異な柔軟性により、バルク結晶では粉
砕をもたらす急激な応力発生に対しても自身が柔軟に屈曲変形することで応力を解放して粉砕
を免れる。このため、相転移・応力発生をファイバーの高速変形として直接観測することが可能
になる。さらに、ナノファイバーの変形を弾性体理論により解析することで、相転移のダイナミ
クスや発生応力を明らかにする。これにより、相転移の発生から進展を実時間で直接観測し、ダ
イナミクスから発生応力に至るまでを解明する。さらに、相転移を可逆化すれば機械的エネルギ
ーを繰り返し取り出すことが可能になることを示し、高速アクチュエータ応用の可能性を探求
する。 
 
３．研究の方法 

 

単結晶ナノファイバーの合成：温度誘起構造相転移により、結晶が粉砕することが知られている
分子の内、構造が単純な芳香族分子（四臭化ベンゼン、コロネン等）を試料に用いる。溶液プロ
セスにより、これらの分子の単結晶ファイバーをガラス基板上に合成する。 
 
ナノファイバーの構造相転移の動画計測：加熱・冷却ステージを用いて顕微鏡観察下で試料を温
度変化させる。顕微鏡に取り付けたカラービデオカメラ、あるいは高速度カメラ（フォトロン社
製、最高測定速度 90 万 fps）により、相転移の瞬間を撮影する。高速度カメラ計測では、時間当
たりに生成されるデータ量が膨大なため、ごく短時間の動画を記録することしかできない。この
ため、突然生じるナノファイバーの相転移をタイミング良く撮影することは非常に難しい。目視
観察と高速度カメラのループ録画機能を活用することにより、撮影手法を確立した。 
 
単一ナノファイバーの顕微ラマン分光：ファイバーの構造相転移を分光学的に確認するために、
約 10cm-1の超低振動領域までの計測が可能な顕微ラマン分光光学系を構築した。励起光源には
785nm 固体レーザーを用い、超狭線幅ブラッググレーティング型ノッチフィルター(OptiGrate
社製)を用いてラマン光に混入する励起光をブロックした。この光学系を動画撮影用の測定装置
と結合することにより、動画撮影中の単一ファイバーの超低振動ラマンスペクトルの測定を可
能にした。超低振動領域のラマンスペクトルには、結晶の格子振動モードが現れる。格子振動モ
ードは結晶構造を敏感に反映して変化するため、動画撮影中のファイバーの相状態をその場で
確定することができる。 
 
 

４．研究成果 

1, 2, 4, 5-四臭化ベンゼン（以下 TBB、図 1）のバルク結晶は、
40℃程度の室温領域で、構造相転移により粉々に砕けたり跳躍
することが報告されている。これは、室温相（相）から高温相
（相）への温度誘起構造相転移に起因すると考えられている。
TBB のエタノール溶液を基板上に滴下し、蒸気圧を制御した条件
下で溶媒を蒸発させることで、TBB の単結晶ナノファイバーを基
板上に合成することに成功した。 

 



溶媒蒸発により合成したファイバーは、ガラス基板に強く張り付いている。マイクロマニピュ
レーション技術を用いて、全長約 540m のファイバーの中心部のみを基板から剥離した。顕微
鏡観察下でこのナノファイバーを昇温したところ約 38℃で突然屈曲変形し、降温すると約 35℃
で元の形状に戻った（図 2a）。超低振動ラマン分光を用いて、屈曲変形前後のファイバーの格子
振動モードを観測したところ、変形に伴い相から相への構造相転移が生じていることが確認
できた。ファイバーの変形を弾性体理論に基づいて解析したところ、突然の屈曲は、構造相転移
によるファイバー長の瞬間的な増大がもたらす座屈現象であることが明らかになった。昇温⇔
降温のサイクルを 20 回以上繰り返しても、ナノファイバーは劣化することなく座屈変形を繰り
返した（図 2b）。 

 

 
ファイバーの座屈を利用したアクチュエータの可能性を検証するために、座屈の際に発生す
る力の測定を行った。マイクロマニピュレーション技術により、ファイバーの近傍にガラス製の
マイクロプリズム（質量 7.4×10-9 kg）を設置した。試料を昇温したところ、約 38℃でファイバ
ーは座屈し、プリズムを跳ね飛ばした。基板とプリズムの摩擦を考慮して、ファイバーが発生し
た力の見積もりを行ったところ、7.3×10–8 N以上の力を発生していることが明らかになった。
これは、ナノファイバーは、自身より 1万倍程度質量の大きい物体を重力に抗して空中に跳ね上
げることが可能な、非常に大きな力を発生していることを示している[1]。 
 

 
 
以上の研究により、本課題の最終目的である「結晶粉砕を伴う構造相転移を利用した、繰り返
し動作可能な有機単結晶アクチュエータ」を実現することができた。さらに、より詳細な構造相
転移ダイナミクスを詳細に研究するために、高速度カメラを用いた相転移の動画計測を試みた。
試料には TBB のバルク単結晶を用い、直交した偏光子間に試料結晶を設置して白色光を照射し、
高速度カメラで構造相転移の動画計測を行った。この装置を用いると、相と相の複屈折の僅
かな違いを画像の明暗として観測することができるため、転移相の空間的な伸展を直接画像と
して捉えることができる。その結果、結晶が相転移温度に達すると、結晶端に相が発生し、そ
の後、相と相の境界が結晶中を高速で移動することにより相転移が進行することが明らかに
なった。また、相境界の移動速度は、700m/s程度に達した。有機結晶の構造相転移が相境界の高
速移動により進展することを直接観測することに成功したのは、本研究が初めてである。以上の
ように、当初目的を達成しただけでなく、今後の発展が期待できる研究分野を開拓することがで
きた。 
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