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研究成果の概要（和文）：本研究は、薄膜状になったアスコルビン酸水溶液からの溶媒蒸発による球晶成長で見られる
成長モードの動的転移、パターン形成についての研究であり、特に、環境の湿度による溶液の粘度変化、結晶成長に伴
う溶液の流動性、流動性が引き起こす膜厚の変化に着目して、実験、ならびに、数理モデリングを行った。
具体的には、（１）光ピンセット法を用いた、薄膜状アスコルビン酸水溶液の粘度測定、（２）アスコルビン酸水溶液
に数ミクロンのビーズを入れ、球晶成長時の溶液中でのビーズの運動を観察して溶液の流れを可視化、（３）高粘性薄
膜状溶液からの球晶成長に対する溶液の流動性を考慮した理論の構築を行った。

研究成果の概要（英文）：There exists a threshold-sensitive dynamical transition between uniform and period
ic growth modes in the domain growth of ascorbic acid crystals from its aqueous supersaturated solution fi
lm. The crystal growth induces solution flow. Humidity controls the fluidity of the solution. The solution
 flow varies the film thickness. The threshold exists in the thickness of the solution film. If the thickn
ess becomes lower than the threshold, the solution flow and the crystal growth almost stop.

研究分野：
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１．研究開始当初の背景 

有機分子や高分子の結晶成長につ

いて、準安定状態となった薄膜状の高

粘性溶液(高分子の場合は溶融体)か

ら球晶と呼ばれる微結晶集合体の形

成することが古くから知られており、

これまで主に結晶学的、熱力学的観点

から数多くの研究がなされている

(A.G. Shtukenberg et al., Chem. 

Rev., 112 (2012) 1805)。パターン形

成の物理からも、アスコルビン酸の場

合がよく調べられており、環境の湿度

に応じて球晶の成長モードが２種共

存・均一・周期・分岐と変化すること

が確認されている(A. Paranjpe, Phys. 

Rev. Lett., 89 (2002) 75504, M. Ito 

et al., J. Phys. Soc. Jpn., 72 

(2003) 1384, H. Uesaka, R. 

Kobayashi, J. Cryst. Growth, 

237-239 (2002) 6)。 

これまでの先行研究では、球晶成長

時の溶液の流動性について、粘度や流

速といった物理的な観点からの特徴

付けについては不十分であるように

思われる。実際、流動性の特徴付けを

困難にする一つの要因として、球晶成

長時、溶液が厚さ数１０ミクロンの薄

膜状になっており、標準的な粘度計で

は測定が困難であることが挙げられ

る。そこで、球晶成長時の薄膜状溶液

の流動性を測定する方法を確立した

いと想うに到った。 

 

２．研究の目的 

有機分子系で観られる薄膜状溶液

からの球晶成長について、実験系を有

機分子の一つであるアスコルビン酸

水溶液に絞り、成長時、準安定状態に

ある薄膜状溶液の流動性を定量的に

特徴付けることを目的とし、粘度測定

に対する手法の確立を第１に優先す

る。そして、得られた測定結果を出発

点として、アスコルビン酸水溶液から

の球晶成長だけでなく、その他の有機

分子系、さらには高分子溶融体からの

球晶成長にも適用可能な、系の詳細に

依らない、薄膜状高粘性溶液からの流

動性を考慮した球晶成長に対する理

論の構築を目指す。 

 

３．研究の方法 

（１）アスコルビン酸水溶液からの球

晶成長ダイナミクスを特徴づけるた

め、準安定状態にある溶液の流動性に

着目して、球晶の成長速度、溶液の流

速や粘度を測定する。 

 

（２）高粘性薄膜状溶液からの球晶成

長に対する溶液の流動性を考慮した

理論の構築を行う。有機分子の溶液か

らの球晶成長、また、高分子溶融体か

らの球晶成長にも適用可能な理論の

構築を目指す。 

 

４．研究成果 

（１）早稲田大学の石渡信一博士、石

渡研の大学院生である石井秀弥氏の

指導・協力のもと、光ピンセット法を

用いて、薄膜状アスコルビン酸水溶液

の粘度測定を試みた。 

 

（２）アスコルビン酸水溶液に数ミク

ロンのビーズを入れ、球晶成長時の溶

液中でのビーズの運動を観察して溶

液の流れを可視化し、球晶の成長速度

と溶液の流速との関係を調べた（図１

参照）。 

 

（３）高粘性薄膜状溶液からの球晶成

長に対する溶液の流動性を考慮した



理論の構築を試みた（図２参照）。 

 

（４）理論の応用として、成長界面ど

うしが近づいてくると相互作用し、界

面が同期して進行と停止を繰り返す

ことにより生じるフラクタル的パタ

ーンの形成現象（図３参照）ついて、

実験結果を説明するメカニズムを提

案した。 

 

（５）広島大学の戸田昭彦博士、田口

健博士(広島大学)から、高分子溶融体

からの球晶成長における実験結果を

ご教示いただき、アスコルビン酸球晶

成長との共通点を探ることができた。

これにより、アスコルビン酸に限らな

い、一般的な理論構築への一歩を進め

ることができた。 

 

図１ 
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