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概要 （600 字～800 字程度にまとめてください。） 

 

励起三重項（トリプレット）の有効利用は様々な有機デバイスの分野において重要度が高まっており、

中でもシングレット・フィッションは、光吸収により生じた 1 つの一重項励起子が隣接する分子と電気的

に相互作用することにより 2 つの三重項励起子に分裂する過程であり、太陽電池のエネルギー変換効率を

飛躍的に向上させる戦略の一つとして近年注目を集めている。シングレット・フィッションにより分子間

に電気的な相関を持つ相関三重項対が生成され、相関三重項対から 2 つの独立した三重項励起子が生成さ

れる。相関三重項対から効率よく三重項励起子を生成するためには、三重項対の分子間に生じる電子的な

相互作用を制御することが重要である。そこで本研究では、高い結晶性を持ち、色素間の距離や配向を精

密に設計可能な多孔性金属錯体 (metal-organic frameworks; MOFs) に着目した。シングレット・フィッ

ションを示す代表的な分子であるペンタセンを骨格に持つ配位子を用いて Zr イオンと錯形成させること

により多孔性金属錯体を合成した。得られた多孔性金属錯体の吸収スペクトルより、配位子の溶液中とニ

ート固体の中間的な分子間相互作用が多孔性金属錯体中で形成されていることが分かった。得られた多孔

性金属錯体の時間分解発光測定を行ったところ、100 ps 以下の高速な発光減衰が観測され、SFによりシン

グレット状態が迅速に消費されていることが示唆された。更に超高速過渡吸収分光により、多孔性金属錯

体を光励起した後に 4.73 ps の時定数でペンタセンのトリプレットが生成することが分かった。このよう

にピコ秒オーダーの非常に速い速度でトリプレットが形成したことより、目的とする多孔性金属錯体中に

おけるシングレット・フィッションの発現を達成した。また、シングレット・フィッションの逆過程であ

るフォトン・アップコンバージョンについても研究を行い、従来困難であった波長変換を実現する色素の

開発や、固体中での高効率なフォトン・アップコンバージョンを達成するための設計指針の確立に成功し

た。 
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英文抄録 （100 語～200 語程度にまとめてください。） 

 

Singlet fission is a process that a pair of triplet excitons residing on different chromophores 

is formed from one singlet exciton. It has attracted much attention for overcoming the 

Shockley-Queisser limit in single-junction solar cells. For the efficient formation of free triplets 

by singlet fission, it is important to control the electronic coupling between the interacting 

chromophores. In this study, we synthesized metal-organic frameworks (MOFs) by combining metal ions 

with pentacene-based ligands to precisely control the inter-chromophore interactions. MOFs were 

synthesized by complexing Zr ions with a ligand having pentacene unit, which is a typical molecule 

showing a singlet fission. Ultrafast transient absorption spectroscopy shows that a triplet of 

pentacene is generated with a time constant of 4.73 ps after photoexcitation of the MOF. The triplet 

was formed at a very fast rate on the order of picoseconds, thus achieving the singlet fission in 

the MOF. Photon upconversion, which is the reverse process of singlet fission, was also studied, 

and we succeeded in developing chromophores that achieve wavelength conversion, which has been 

difficult to achieve in the past, and in establishing design guidelines for achieving highly 

efficient photon upconversion in solids. 

 


