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論文内容の要旨

本研究では，有機分子固体の光物理過程および光化学反応の研究に有効な手法として，ピコ秒レーザーとマルチチャ

ンネル検出器を組み合わせたピコ秒時間分解拡散反射分光システムを製作し，分析光の特性を含め，本測定法に関す

る問題点およびシステムの性能について検討している。また，マイクロ秒，ミリ秒の時間領域での測定結果と合わせ，

時間分解拡散反射分光法におけるスペクトルの帰属法，解析法の検討を行うとともに代表的な有機分子園体の光物

理過程を調べている。本論文の内容構成は以下の通りであるO

第 1 章では，有機分子固体の光物理・光反応の研究の重要性とそれに有効な時間分解拡散反射分光法について述べ，

本研究の意義と目的についてまとめているo

第 2 章では，拡散反射分光法の原理と，製作した時間分解拡散反射分光システムの詳細を述べている。また，クリ

センおよびベンゾフェノンの多結品粉末に関する測定結果をもとに本システムの問題点性能について明らかにし

ている。

第 3 章では，時間分解拡散反射分光法を代表的な有機分子結晶に適用した結果についてまとめている。アントラセ

ン類の分子結晶の過渡吸収測定の結果について，結晶中における隣接分子間の相対的な距離や重なりの差異を反映し

たスペクトルが得られることを示すとともに，電荷移動錯体結晶の励起状態がイオン的電子構造を有することを直接

的に明らかにしている O

第 4 章では，ポリエチレンテレフタレート粉末の光物理・光反応の実験結果についてまとめている。その過渡吸収

スペクトルは固体内の局所的な構造を反映することを見いだし，それをもとに高分子の集合状態と光物理過程の相関

について明らかにしているO

第 5 章では，色素分子多結晶粉末の結果について述べている。キサンテン系色素をとりあげ非常に強い基底状態

の吸収をもっ色素固体の過渡吸収スペクトルの帰属法・解析法について検討するとともに光熱変換過程がレーザー

励起エネルギーの失活に重要な役割を果たしていることを示している。

第 6 章では，本研究の総論として本論文で明らかにした内容をまとめている。

-483-



論文審査の結果の要旨

気相，液相の光化学反応に比べ，有機分子固体の光物理，光化学初期過程の研究は手っかずの分野である。しかし

ながらその固体粉末系は光触媒，光エネルギ一変換や光記録等の材料として注目されており，光初期過程解明の必

要性が高まっているo 本論文では，このような背景をもとに行われた研究をまとめたもので，その主な成果を要約す

ると以下の通りであるo

(1) 粉末系に有効なピコ秒時間分解能を有する拡散反射分光測定システムを製作し，分析光として用いるピコ秒白色

光の時間特性を明らかにするとともに，測定したスペクトルの帰属法，解析法について提案しているo

(2) 代表的な有機分子結晶で今まで報告のないアントラセン結晶の三重項状態，ベンゾフェノン結品の最低励起一重

項状態の吸収測定に初めて成功しているo また，アントラセン誘導体の結晶では，得られる時間分解吸収スペクト

ルと隣接分子聞の距離・重なりとの関係を明らかにしている。

(3) フェナントレン/無水ピロメリト酸およびアントラセン/無水ピロメリト酸の電荷移動錯体結晶について，励起

状態が数ピコ秒以内に生成しイオン的な電子構造を有することを初めて実証しているo

(4) ポリエチレンテレフタレート粉末の時間分解吸収スペクトルにもとづいて，高分子の集合構造と光物理過程の相

関について明らかにしている。

(5) キサンテン系の色素分子結品のマイクロ秒~ミリ秒の遅延時間領域で観測される吸収が振動励起された基底状

態による吸収，即ちホットバンドであることを明らかにし，光熱変換過程の重要性を示しているo

以上のように，本論文は，ピコ秒時間分解拡散反射分光システムを製作し，スペクトルの帰属法・解析法を提案す

るとともに，代表的な有機分子固体の光物理初期過程に関する新しい多くの知見を得ており，応用物理学並びに光化

学，特にレーザー誘起プロセスの研究分野の発展に寄与するところが大きい，よって本論文は博士論文として価値あ

るものと認める。
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