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論文審査の要旨（2000字程度） 

本論文は「電子状態・凝集状態制御を基盤とした大きなストークスシフトを示す高透明性発光ポリイミド材料の開発」

と題して，以下の６章から構成されている．ポリイミド (PI) に新たな光機能性として蛍光特性を付与した蛍光性 PI は，

太陽電池や作物栽培などに利用可能なダウンコンバータへの応用が期待されている．しかし，ダウンコンバータに望ま

れる特性である『可視域における高い光透過性と大きな Stokes shift の発光特性を同時に達成する PI』はこれまでに得ら

れておらず，現状の材料では実用化は困難である．そこで本論文では，これらを同時に達成する革新的な解決方策とし

て 1）励起状態分子内プロトン移動 (ESIPT)，2）重ハロゲン基導入に基づく室温燐光に着目し，新規 PI の分子設計・開

発を行っている． 

 第１章「序論」では，固体高分子材料の発光特性が分子鎖の一次構造のみならず，凝集状態にも強く依存することを

示すとともに，PI の発光特性に関するこれまでの研究について概説し，本論文の目的と意義を示している． 

 第２章「２つの水酸基及び分子内水素結合を有するフタルイミド化合物の蛍光特性」では，水酸基 (OH 基) の導入と

それに伴う分子内水素結合の形成がイミド化合物の蛍光特性に及ぼす影響を考察するために，２つの OH 基を有するイ

ミドモデル化合物 (DHNHPI) を合成し，蛍光特性の解明を行っている．DHNHPI は，分子内水素結合に由来する S0→S1

遷移の大きな振動子強度 (f = 0.1498) のため，CHCl3溶液中では高いモル吸光係数 (ε = 5091 cm-1 M-1) と蛍光量子収率 

(Φ = 0.507) を示すことが明らかにされている．また DHNHPI は，DBU (有機塩基) を用いた塩基性条件下では，OH 基の

脱プロトン化により生成した anion 体に由来する強い可視吸収 (λabs ≈ 440 nm) 及び緑色蛍光 (λem ≈ 520 nm) を示すこと

が明らかにされている． 

 第３章「励起状態分子内プロトン移動に基づく大きなストークスシフトを示す高蛍光性ポリイミド」では，可視域で

の光透過性を向上させ，ESIPT を利用した長波長蛍光を示す PI 薄膜を開発するために，OH 基を１つ導入したピロメリ

ット酸二無水物を新たに合成し，立体障害の異なる脂環式ジアミンと組み合わせて得られる新規半芳香族 PI 群の蛍光特

性の解明を行っている．ジアミン部に立体障害を持たない PI薄膜 (3H-DC) は，Stokes shift の極めて大きな ESIPT蛍光 (ν 

= 10,448 cm-1) を示すものの，分子鎖の密なパッキングにより形成される「凝集体」に由来する可視吸収により黄色着色

を呈すのに対し，ジアミン部に立体障害としてトリフルオロメチル基を有する 3H-6F 薄膜は，立体障害による凝集体形

成の抑制に起因する可視域における高い光透過性を示し，かつ Stokes shift の極めて大きな ESIPT 蛍光 (ν = 10,316 cm-1) 

を示すことを明らかにしている． 

 第４章「酸二無水物部に重ハロゲン基を有するイミド化合物及びポリイミドの発光特性」では，酸二無水物部への重

ハロゲン基の導入が PI の発光特性に及ぼす影響を考察することを目的として，臭素またはヨウ素を導入したピロメリッ

ト酸二無水物を新たに合成し，脂環式ジアミンと組み合わせて得られる新規半芳香族 PI (3Br-PI，3I-PI) の発光特性の評

価を行っている．3Br-PI，3I-PI 薄膜は Stokes shift の極めて大きな室温燐光 (ν > 9,900 cm-1) を示すものの，凝集体由来の

可視吸収を有するため，濃い黄色着色を呈すことが明らかにされている．また PI 薄膜の室温燐光は，真空中において大

気中に比べ長い発光寿命を示すことから，薄膜表面及び内部に存在する酸素に強く依存することを明らかにしている． 

 第５章「酸二無水物部の立体効果に基づく高透明性を示す室温燐光性ポリイミド」では，可視域における高い透明性

を有する室温燐光性 PI 薄膜を得るために，内部回転可能な立体効果を有するビフェニルテトラカルボン酸二無水物部に

臭素を導入した半芳香族 PI (DBr-PI) の薄膜の発光特性の評価を行っている．DBr-PI 薄膜は，臭素の立体障害に起因する

ビフェニル部の二面角の広角化により，凝集体形成が抑制され，可視域における高い光透過性を示し，かつ Stokes shift

が極めて大きく，発光寿命の長い室温燐光 (ν = 12,215 cm-1，τ = 0.2 ms) を示すことを明らかにしている．さらに，DBr-PI

薄膜の燐光特性は，分子鎖の運動性及び酸素に強く影響を受け，低温下及び真空下で燐光強度が大きく増大することを

明らかにしている． 

 第６章「総括」では，本研究において得られた成果を総括するとともに，今後の展望を述べている． 

以上を要するに，本論文は PI 薄膜の発光特性制御に関する成果を報告しており，工学上並びに工業上貢献するところが

大きい．よって博士 (工学) の学位論文として十分な価値があるものと認められる． 

注意：「論文審査の要旨及び審査員」は、東工大リサーチリポジトリ（T2R2）にてインターネット公表されますので、公表可能な範囲の内容で作成してください。 


