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研究成果の概要： 
 
本研究では、実際の動作環境に限りなく近い状態、しかも光散乱の強い光機能デバイスにお

ける、光誘起高速反応を時間的・空間的に分解して測定するための、フェムト秒顕微拡散反射

分光システムを作製し、それを光触媒および色素増感太陽電池デバイスに応用し、反応機構の

解明を行った。光触媒粉末においては、系統的な実験により活性と電荷寿命の良い相関が得ら

れた。色素増感太陽電池に関しては、実際のデバイスの過渡吸収測定に成功し、解放電圧条件

での顕微過渡吸収測定を行い電解液が電子移動反応に及ぼす効果を明らかにできた。 
 
 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2007年度 1,700,000 0 1,700,000 

2008年度 1,000,000 300.000 1,300,000 

年度    

年度    

  年度    

総 計 2,700,000 300,000 3,000,000 

 
 
研究分野：化学 
科研費の分科・細目：基礎化学・物理化学 
キーワード：超高速分光、顕微鏡、光機能デバイス、過渡吸収、フェムト秒レーザー、太陽電
池、光触媒、光散乱体 
 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
近年、光エネルギーの有効利用の重要性が

強く認識され、光触媒を用いた水の分解によ
る水素発生技術や太陽電池技術の基礎的研
究・実用化研究が強く進められている。この

様な光機能デバイスの高効率化には、その原
理、つまり光誘起化学反応の理解が不可欠で
ある。そのために、高速で進む反応を直接観
察することが重要になるため、近年短パルス
レーザーを用いた時間分解過渡吸収分光手
法による反応初期過程の研究が多数報告さ
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れている。 
しかし、これらの研究では分光実験を行い

やすいように、実際のデバイスの一部、ある
いは測定しやすい様調整したモデル試料を
測定している。デバイスの反応性は試料の合
成方法、作成方法に非常に敏感であり、また、
効率を上げるために様々な化学的処理が施
されている。その結果、できあがったデバイ
スは実際には非常に空間的に不均一な構造、
特性を有する。この様な実際のデバイスで起
こる反応はモデル系の反応とは異なる。 
こういった不均一性を評価する、つまり、

位置依存性として反応過程を観察するため
に、空間分解能を持たせた時間分解分光法が
必要となってきた。 
 
 
 
２．研究の目的 
 
本研究代表者はこれまでに、時間分解能

<200 fs、空間分解能 XY平面 500 nmの透過
型開口プローブ過渡吸収顕微鏡、時間分解能
<200 fs、空間分解能 XY平面 10 µm・Z方向
600 µm の多光子励起過渡吸収顕微鏡を開発
しているが、これらの装置には、実際のデバ
イスに多い光散乱材料を扱えないという欠
点があった。 
本研究では、この問題を解決するため、顕

微鏡下の試料に集光照射した時に拡散反射
光として戻ってくる光を検出する新しいタ
イプの過渡吸収顕微鏡を開発し、実際の光機
能デバイス・材料における光反応初期過程を
解明することを目的とした。 
  
 
 
３．研究の方法 
 
 ―装置開発について‐ 
拡散反射光は入射光より空間的に広がる

ため測定光学系、光検出系の高効率化と高感
度化が必要になる。開口数の大きいレンズ、
増幅光検出器を導入した。 
―試料について― 
対象として、光触媒材料、色素増感太陽電

池、および有機薄膜太陽電池を扱った。現実
の材料・デバイスを測定するため、材料開発、
デバイス開発で成果を上げている専門家か
ら、信頼性の高い試料の提供を受けた。実際
の反応を理解し、特にデバイスとして高効率
化を達成するために何が必要かを提示する
ことを目指した。 
 
 
 
 

４．研究成果 
 
2007 年度は、フェムト秒拡散反射過渡吸収

分光システムを新たに構築し、紫外～可視光
励起下で、粉末試料の過渡吸収スペクトルを
測定できるようにした。検出器の高感度化に
よって検出光強度の低下をカバーした。時間
分解能については、試料の厚さや、励起波長
の効果を検討し、数 100fs の分解能が十分得
られていることを確かめた。実デバイス（太
陽電池および光触媒）のモデル系において、
基礎的な反応ダイナミクスのデータを取得
し、学会や論文で発表を行った。 
 2008 年度は、いくつかの光触媒粉末および
色素増感太陽電池、有機薄膜太陽電池の測定
を行った。可視光応答性光触媒粉末において
は、系統的な実験により活性と電荷寿命の良
い相関が得られた。色素増感太陽電池に関し
ては、実際のデバイスの過渡吸収測定に成功
し、解放電圧条件での顕微過渡吸収測定を行
った。電解質溶液が光-電流変換効率に及ぼ
す効果を明らかにした。 
 

 
図．色素増感太陽電池の拡散反射過渡吸収スペクトルお

よび励起色素（1200 nm）および酸化色素（800 nm）
の吸収バンドの時間変化。電解液に依存して反応速度・

収率が変化し、デバイス性能の低下の原因が確かめられ

た。 

 
 
時間分解・空間分解蛍光イメージング法に

よって色素増感太陽電池において問題にな
っている色素会合体の励起状態ダイナミク
スの検討を行った。実際にミクロンサイズの
粒子が観測され、これらの粒子からは電子移
動反応がほとんど起こっていないことが確



 

 

かめられた。有機薄膜太陽電池の材料につい
て、界面電荷分離過程のダイナミクスの空間
的不均一性を明らかにすることが出来た。 
以上の研究結果を、以下に示す学術論文お

よび学会にて発表し、積極的に成果発信を行
った。 
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