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9.  研究実績の概要 

下欄には、当該年度に実施した研究の成果について、その具体的内容、意義、重要性等を、交付申請書に記載した 

「研究の目的」、「研究実施計画」に照らし、600字～800字で、できるだけ分かりやすく記述すること。また、国立 

情報学研究所でﾃﾞｰﾀﾍﾞｰｽ化するため、図、ｸﾞﾗﾌ等は記載しないこと。 

(チオフェン/フェニレン)コオリゴマー(TPCO)の低次元単結晶において、協同的発光現象であると予

想されるパルス型遅延発光と誘導共鳴ラマン散乱の発生起源を明らかにするため、短パルス光源を用い

た時間分解分光実験を行い、以下の研究成果を得た。 

TPCO分子として、分子鎖両末端にメトキシ基を有する2,5-bis(4’-methoxy-biphenyl-4-yl)thiophene 
(BP1T-OMe)を用いた。X線結晶構造解析により、BP1T-OMeはこれまでの無置換のTPCOの単斜晶系とは異な

り、分子軸が結晶面に対して完全に直立した斜方晶系の薄板状結晶を形成することがわかった。この結

晶を、Nd:YAGパルスレーザーで光励起した結果、500 nm付近の0-2帯が増幅した自然増幅発光(ASE) スペ

クトルに重なって、結晶の両端面がファブリ-ペロー(F-P)共振器として働いたレーザー発振が観測され

た。このとき、ASE閾値以下の励起密度において、発振モードを伴った明瞭なスペクトル分裂が観測され

た。その起源を調べるため、フェムト秒パルスレーザーを用いた時間分解分光実験を行った結果、弱励

起密度においては寿命～1 ns程度の自然蛍光の特徴を示したのに対して、スペクトル分裂が観測される

励起密度範囲において時間原点から最大300 ps遅延したパルス型発光が観測された。さらに励起密度を

上げていくと、パルス状のピーク幅が減少しながら時間遅れが短くなった。このようなパルス型遅延発

光は、これまでに無置換TPCOの単斜晶系結晶においても観測されてきたが、今回は300 psに達する最も

長い遅延時間が得られた。BP1T-OMe結晶中では、すべての分子が結晶面に対して直立したH会合体構造を

有しており、完全一軸配向した分子配列により励起子の緩和過程において分子間に長距離相関が生じて

いる可能性があることが示唆された。 
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11．現在までの達成度 
 下欄には、交付申請書に記載した「研究の目的」の達成度について、以下の区分により自己点検による評価を行い、 
その理由を簡潔に記述すること。また、国立情報学研究所でﾃﾞｰﾀﾍﾞｰｽ化するため、図、ｸﾞﾗﾌ等は記載しないこと。 

＜区分＞①当初の計画以上に進展している。 ②おおむね順調に進展している。 ③やや遅れている。 ④遅れている。 
（区分）②おおむね順調に進展している。 
（理由）今回、分子鎖両末端にメトキシ基を有する BP1T-OMe の単結晶を作製して時間分解分光測定を行った結果、

これまでで最大の遅延時間をもつパルス型発光を観測し、他の TPCO 結晶とは異なる斜方晶中での H 会合体形成によ

る分子相関が協同的発光現象に影響を及ぼしていることを示唆する重要な知見が得られた。BP1T-OMe単結晶を用いた

誘導共鳴ラマン散乱の観測も進めており、結晶中でのコヒレーントな分子振動が励起状態の位相緩和に関与している

可能性が示されつつある。 
 
12．今後の研究の推進方策 
 本研究課題の今後の推進方策について簡潔に記述すること。研究計画の変更あるいは研究を遂行する上での問題点 

があれば、その対応策なども記述すること。また、国立情報学研究所でﾃﾞｰﾀﾍﾞｰｽ化するため、図、ｸﾞﾗﾌ等は記載し 
ないこと。 
今年度、分子末端に置換機を導入した TPCO の新しい単結晶において、パルス型発光の発生起源を解明する重要な知

見が得られたので、今後さらに異なる置換基や対象性をもつ TPCO 分子を用いて同様の実験を進め、結晶構造や結晶

内での分子パッキングおよび分子配向がパルス型遅延発光と誘導共鳴ラマン散乱に及ぼす影響を詳細に調べる。ま

た、TPCO 単結晶の次元性や結晶サイズも長距離分子相関による協同的発光現象に影響を与えることが予想されるの

で、気相成長や真空蒸着等の他の結晶成長法を検討するとともに、結晶のへき開やレーザー加工による結晶形態とサ

イズの制御を試みる。 
 

 
13．研究発表（平成２３年度の研究成果） 
  
※ 「13．研究発表」欄及び「14．研究成果による産業財産権の出願・取得状況」欄において記入欄が不足する 
   場合には、適宜記入欄を挿入し、それによりページ数が増加した場合は、左端を糊付けすること。 
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