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Photomechanical crystals are one of materials that directly convert the light energy into the 

mechanical motion by the change of the shape of assemblies through the photochemical 

reactions accompanied with the geometrical change in molecular level. Photoreactions in 

these crystals often proceed heterogeneously due to interactions with neighboring molecules, 

leading to specific reaction behaviors. In the present work, to clarify the dynamics of 

heterogeneous responses in photomechanical crystals, we analyzed the reaction behavior of 

photomechanical crystals using low-frequency Raman microscopy, which can detect not only 

molecular-level vibrations but also changes in crystal structure. 
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光照射により変形する光応答性結晶は、電気回路などを必要とせず光照射のみで力学的な

仕事を可能とするアクチュエータやソフトロボットとして有望な先端材料である。これらの

結晶中の光反応は溶液中とは異なり、隣接する分子との相互作用により不均一に進行するこ

とが多く、協同効果に代表されるように特異的な反応挙動を示す場合も多い[1]。本研究では、

光メカニカル結晶中を不均一かつ階層的に進行する光化学反応のダイナミクスの解明を目的

として、分子レベルの振動だけでなく結晶構造の変化も検出可能な低波数ラマン顕微鏡を用

いて、光メカニカル結晶の光誘起反応挙動を解析した。2,5-ジスチリルピラジン結晶（DSP, Fig. 

1a）の紫外光照射時間に対するラマンスペクトルの時間変化を Fig. 1b に示す。低波数領域の

ラマンピーク（121.5 cm
-1）は、指紋領域における分子レベルのラマン信号とは異なる時間ス

ケールで変化し、この結果は分子レベルの反応の背後で結晶構造にも変化があることを示す。 

Figure 1. (a) Photopolymerization reaction of DSP in the crystalline phase. (b) Time evolution of 

Raman spectra of DSP crystals under UV irradiation at 365 nm.  
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