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研究成果の概要（和文）：励起子分裂(S1 + S0→T1 + T1)で生成する解離多重励起子のスピン量子状態遷移によ
る量子もつれを具体的に特徴づけた。スピン強相関多重励起子1(TT)からの解離で生成した各三重項励起子への
スピン量子テレポーテーションをマイクロ波による吸収(A)や放出(E)信号の「観測」と、それら信号に対する量
子論を用いた電子スピン分極移動モデルによる理論的解析により実証した。分子内シングレットフィッション系
では、強く相関した多重励起子からの電子的相互作用による束縛を解く際にかかるねじれ振動モードと周波数を
具体的に特徴づけるとともに、それによる解離多重励起子の立体構造の変化も明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have characterized spin entanglement transportations in the 
singlet-quintet multiexciton spin system by using the time-resolved electron paramagnetic resonance 
(TREPR) detections for several singlet-fission reaction systems. We have newly constructed a spin 
correlated triplet-pair model to account for the electron spin polarization observed in the spin 
states generated by the transportations of the spin entanglement via the dissociation of the singlet
 and quintet strongly coupled multiexciton composed of the four qubits system resulting in the two 
of the individual triplet excitons. Using this model, we have elucidated the quantum mechanical spin
 teleportation of the multiexcitons caused by vibration motions in the strongly coupled 
multiexcitons to weaken the spin-spin exchange interactions generating the weakly coupled 
multiexcitons resulting in the conformation changes in the individual triplet chromophores. 

研究分野：スピン化学

キーワード： 量子コンピュータ　電子スピン分極　励起子分裂　電子スピン共鳴法　コヒーレンス　量子もつれ　ス
ピン相関三重項　五重項

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、電子スピン分極による詳細な解析によって1)多重励起子生成機構、2)励起子解離に対する分子振動効
果など分子論的解明、3)量子観測や量子誤り問題の本質的理解、4)固体材料系フォノンの揺らぎによるデコヒー
レンス効果の解明など、分子科学における様々な未知問題を解き明かし学術体系を変革させる。まさに「量子情
報光化学」と呼ぶべき新分野を開拓するものであり学術的意義や社会への波及効果が極めて大きい。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

 

医薬品開発など極めて広範な分野で、量子コンピュータによる高速情報処理への実用化

に急速な期待が高まっている。2019年秋に Google社は量子コンピュータを利用した並

列計算がスーパーコンピュータを遥かにしのぐ性能を発揮する実証結果を Nature に発

表し世界的な話題になった。この量子コンピュータは磁束量子ビットを用いるため雑音

のない絶対零度環境を必須とする問題を抱えており、光で簡便に実現できる量子ビット

対の並列化に大きな期待がかかる。Wasielewskiらは DNAや連結系光反応で生成したラ

ジカル対による長寿命量子コヒーレンスを 85 Kにて報告し二量子ビットとしての有効

性を示した。小堀らは有機薄膜太陽電池の光活性層で起こる長距離光電荷分離で同様な

量子コヒーレンスを 77 Kで観測した。一重項励起子分裂は単一の光子が複数の三重項

励起子(T1T1)を生む多重励起子過程であり光による四電子系(四量子ビット)への演算拡

張化が期待できるが、その観点での基礎的研究は全く行われていない。一方で小堀らは

近年、SFによる強相関多重励起子(五重項励起子対)や励起子解離に関し、励起子対のス

ピン量子もつれを基軸とするスピン相関三重項対モデルの整備を進め、卓越した成果を

次々あげた。 

 

２．研究の目的 

将来の超高効率光エネルギー変換系のデバイス応用に期待が高まっている一重項励起

子分裂(Singlet Fission: SF)を、量子コンピュータにおける光入力による四量子ビットの

基本構成単位として活用するための基礎研究を行う。時間分解電子スピン共鳴法を SF

材料による固体薄膜、単結晶および連結系分子に適用し、励起子分裂(S1 + S0→T1 + T1)で

生成する解離多重励起子のスピン量子状態遷移による量子もつれを具体的に特徴づけ

ると共に、スピン強相関多重励起子 1(TT)からの解離で生成した各三重項励起子へのス

ピン量子テレポーテーションをマイクロ波による吸収(A)や放出(E)信号の「観測」と、

それら信号に対する量子論を用いた電子スピン分極移動モデルによる理論的解析によ

り実証する。 

 

３．研究の方法 

現有の X、Qバンドレーザー励起時間分解電子スピン共鳴(TREPR)計測を用いる。TIPS-

ペンタセンなど SF材料からスピンコート法で薄膜や単結晶試料を作製する。ペンタマ

ー連結分子は、研究協力者の羽曾部准教授(慶応大)より提供を受ける。超高速分光によ

る計測をフィンランドの研究協力者である Tkachenko 教授(Tampere 大)に依頼し、励起

子解離ダイナミクスを特徴づける。 

小堀らは、1)種々の温度条件にて固体試料の時間分解電子スピン共鳴信号に対するレ

ーザー遅延時間依存性を計測し、SFで生成する過渡種を TREPR計測する。強相関多重

励起子 1(TT)と、五重項 5(TT)状態からの解離で生成した(T1 + T1)によるマイクロ波の吸

収(A)、放出(E)を示す電子スピン分極を TREPR スペクトルとして取得する。2) T1 + T1

解離に伴う量子もつれの継続と量子テレポーテーションを実証するため、小堀が独自に



構築した量子論による電子スピン分極モデルを多重励起子系に拡張し解析する。スピン

ハミルトニアンとして三重項スピン双極子相互作用、励起子−励起子間スピン双極子相

互作用、交換相互作用(J)を考慮したスピン関数の対角化を行う。電子スピン分極移動モ

デルにより、量子論に従い量子もつれの重ね合わせスピン関数に対し一重項量子もつれ

の射影化を行う。得られる計 16 本の電子スピン共鳴遷移を空間方向に対して積分し電

子スピン分極スペクトル解析とする。共鳴磁場位置に現れる三重項励起子信号の横軸か

ら、SFにより T1 ― T1間距離が例えば 10 nm以上の距離にまで離れた個別の励起子(T1)

として｢観測｣される。外部磁場方向に対し偏光励起を行えば、解離した各三重項スピン

それぞれの異方性を個別に選別できる。量子もつれが起きたベル状態に対する Alice(ま

たは Bob)の「観測」による量子テレポーテーションは、この励起光偏光効果から識別さ

れる。SF直後、強相関多重励起子 1(TT)に生成したスピン量子もつれが、長距離離れた

励起子対に継続しスピン相関を保持すれば、Aや Eによる電子スピン分極が生成する。

一方 T1+T1解離で 1(TT)で表現された波動関数のスピン相関を完全に失う「量子誤り」

が起これば、解離励起子における副準位の存在確率が統計分布になり、電子スピン分極

は消失する。これを利用し量子もつれの転送と量子テレポーテーションを実証する。 

 

４．研究成果 

将来の超高効率光エネルギー変換系のデバイス応用に期待が高まっている一重項励起

子分裂(Singlet Fission: SF)を、量子コンピュータにおける光入力による四量子ビットの

基本構成単位として活用するための基礎研究として、時間分解電子スピン共鳴法を SF

材料による固体薄膜、単結晶および連結系分子に適用し、励起子分裂(S1 + S0→T1 + T1)で

生成する解離多重励起子のスピン量子状態遷移による量子もつれを具体的に特徴づけ

た。スピン強相関多重励起子 1(TT)からの解離で生成した各三重項励起子へのスピン量

子テレポーテーションをマイクロ波による吸収(A)や放出(E)信号の「観測」と、それら

信号に対する量子論を用いた電子スピン分極移動モデルによる理論的解析により実証

した。分子内シングレットフィッション系では、強く相関した多重励起子からの電子的相

互作用による束縛を解く際にかかるねじれ振動モードと周波数を具体的に特徴づけるとと

もに、それによる解離多重励起子の立体構造の変化も明らかにした。さらに励起子解離によ

る立体構造変化の分子論起源は不明であった。本研究では、電子構造論に基づき双性イオン

構造による束縛励起子対からのテラヘルツ振動による開放として、具体的に記述すること

もできた。1)多重励起子生成機構、2)励起子解離に対する分子振動効果など分子論的解

明、3)量子観測や量子誤り問題の本質的理解、4)固体材料系フォノンの揺らぎによるデ

コヒーレンス効果の解明など、分子科学における様々な未知問題を解き明かし学術体系

を変革させる。まさに「量子情報光化学」と呼ぶべき新分野を開拓する基礎を構築する

ことができた。 
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