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研究成果の概要（和文）：　本研究では、多様なd-π共役を有する発光プラットフォームを開発し、さらにその
分子に特異な3次元構造を導入することで、分子会合や集合を制御しすることで多様な発光性を発現する新規潜
在発光性錯体群の構築を目指している。特に、面性キラリティーを有する金属３次元構造体を構築し、これらの
有する固有の分子運動性および会合・集合能力と発光特性の関連性を精査する基礎研究を行うことによって、高
機能性発光材料を指向した研究に取り組んでいる。
　これまでの研究成果として、特異な３次元構造を有する新規発光性金属錯体を様々開発し、その会合や集合
性、分子運動性に基づく発光挙動制御やそのための基礎的知見を多く得た。

研究成果の概要（英文）：In this study, various emissive platform having d-π conjugation has been 
developed and design specific 3D structure to these compounds to control molecular aggregation and 
emission properties. Especially, we developed specific 3D structual metal complexes having planar 
chirality to explore the controlling of emission properties by molecular motion and aggregation 
behavior.  

研究分野： 有機化学

キーワード： リン光　発光　白金　分子集合　キラリティ
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１．研究開始当初の背景 
 
 紫外光や電気によって高輝度に発光する
リン光性素子の開拓は、面発光照明やディス
プレイ、レーサー素子なと、省エネルキーで
豊かな人間生活に不可欠なテーマである。な
かでもイリジウム錯体は、最も高い発 光効
率を有するリン光性材料であり、すでに有機 
EL 素子の発光体として実用化がなされてい
る。しかしすべてのリン光性材料は、高輝度
化のために高濃度凝集させると失活が起こ
り、発光しなくなる。豊富元素の白金は特に 
d 軌道の外部接触が顕著で使用不能とされ
てきた。有機 EL 素子開拓には、この凝集に
よる失活の根本的問題点を回避するために
多 くの制約がつきまとう。これらの高輝度
素子開拓を阻む根本原因を解決するために
は、基礎研究の観点で発 光体の分子間相互
作用の基礎研究を行い、「むしろ固体でよく
光る材料」の開拓とその発光原理解明こそが
急務の課題である。超希少元素のイリジウム
の使用を回避し、白金に代替するための研究
は、将来を見据えた光学材料開拓に必須であ
る。  
 
２．研究の目的 
本研究では、柔軟及び剛直性有機リンカー

で連結された多座配位子による、これまでに
ない 3 次元的構造 を有する発光性遷移金
属錯体を合成し、d-共役の制御に基づく内
的要因の制御や、高圧、超音波による高 エネ
ルギー付与などの外的要因を駆使すること
で、高輝度発光体の創製や発光 ON-OFF の
動的制御を達成する方法論の開拓を目的と
している。具体的には(1)新規 3 次元分子構
造を有する金属錯体の創出:燐光性白金錯体
を中心に新規錯体合成手法を開拓し、広範な 
3 次元超分子構造を有する発光性単核多核
錯体の創出に取り組む。(2)発光性分子の 集
合制御を、分子ユニットのデザインと結晶工
学や超音波照射、高圧反応等の外部要因を駆
使することで、本質的に不可能とされつつも
将来にその実現が渇望されている高輝度で
高効率に発光する結晶やゲル、液晶等の集合
体創製とその方法論の確立研究を行う。(3)
発光プラットフォームの d-共役の剛直化
と柔軟化概念を構築し、これらを有する典型
的な機動的 3 次元構造を有する錯体や金属
集積体の構築に取り組む。  
 
３．研究の方法 
発光源となる白金と配位子間の配位構造

を革新しうる合成法を開拓する。これまで白
金錯体の金属塩とヘテロ原子系 2 座配位子
(L1-L2) (L1=heteroatom, anionic, L2 = 
heteroatom, neutral)との反応では、同一の配位
子が対面に配位する最安定な homoleptic 錯
体 trans-Pt(L1-L2)2 以外の配位形式のものは
その不安定性から合成することはできず、
heteroleptic 錯体 Pt(L1-L2)(L3-L4)の合成は配

位力が極めて強い炭素結合型錯体に限られ
てきた。 cis 配位に至っては、2 座を短くリ
ンクした 4 座配位子によるサレン錯体以外で
はその合成は不可能であった。申請者らは最
近 hemilabile な合成中間体を経由する速度
論的制御による合成手法により trans および 
cis 配 位 形 式 を 有 す る  homo お よ び 
heteroleptic 錯体の自由な配位子組み合わせ
による選択的合成開拓の端緒をつかんだ。本
研究では配位形式を自由に合成できる速度
論制御の手法を確立し、 これを用いて、配
位部位と機能性置換基を自由自在に組み合
わせて、多様な発光プラッ トフォームを創
出する。これを基盤にリンカーを駆使して渡
環構造、2 核洗濯バサミ構造(trans)、ピンセッ
ト構造(cis)、多核筒状構造など多様な 3 次元
構造を合成する。  
 
４．研究成果 
 これまでの研究の進展状況として、特異な
３次元構造を有する新規発光性金属錯体を
様々開発し、その会合や集合性、分子運動性
に基づく発光挙動制御やそのための基礎的
知見を多く得た。以下、今回得られた成果の
概要をしめす。 
 
1. 窒素上の非共有電子対の動的な共鳴制

御による平面性白金錯体の色制御 (文
献 7) 

2. 渡環型 transビス(イミノピラゾラト)白
金錯体の高濃度でのりん光性増大現象 
(未発表) 

3. ピレン部位を有するビス(イミノフェニ
ルスルフィナト)白金錯体の折れ曲り角
による発光制御 (未発表)  

4. アキラルな trans-ビス(サリチルアルジ
ミナト)Ni 錯体会合体の液晶中でのキラ
リティー誘起 (Chem. Eur. J. accepted 
(2018)) 

5. ビス(サリチルアルジミナト)白金錯体
誘導体の量子化学計算に基づく発光性
解析 (未発表) 

6. ヘテロ原子２座配位子による非対称白
金錯体の選択的合成法の確立(未発表) 

7. リンカーにアミドを有する洗濯バサミ
型 Pd２核錯体の運動性制御 (文献 17) 

8. 白金、パラジウムが１次元に取り込まれ
た超分子ゲルの解析 (文献 14) 

 
 これ以外に、様々な新規発光性プラットフ
ォームの探索、共同研究による新たな凝集状
態(水面上での単分子膜や液滴)での発光挙動
制御などが現在進行中である。 
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38. 藤木美沙, 北川隆啓, 川守田創一郎, 今
田泰嗣, 直田 健, 1A02 (北海道教育大
学旭川校), 2016.9.22.(口頭発表) 



39. 前田貴星, 桑嶋祐己, 秋田拓也, 岩井陽
典, 小宮成義, 内田幸明, 直田 健, P035 
(北海道教育大学旭川校), 2016.9.24.(ポス
ター発表) 

40. 高野健太, 大槻恭平, 川守田創一郎, 今
田泰嗣, 直田 健, P034 (北海道教育大
学旭川校), 2016.9.24.(ポスター発表) 

第 49 回酸化反応討論会，徳島（徳島大学），
2016.11.12-13. 
41. 藤木美沙, 北川隆啓, 川守田創一郎, 今

田泰嗣 , 直田 健 , 1O02 (徳島大学 ), 
2016.11.12.(口頭発表) 

The 10th Scientific Conference University of 
Science-VNUHCM, Ho Chi Minh City, 
Vietnam  (University of Science, 
VNU-HCMC, Vietnam), 2016.11.11. 
42. Ngoc Ha-Thu LE, Takeshi NAOTA, 

(University of Science, VNU-HCMC, 
Vietnam), 2016.11.11.(ポスター発表) 

第 6 回 CSJ 化学フェスタ, 東京 (タワーホー
ル船堀), 2016.11.14-16. 
43. 池下雅広, 伊丹奈緒, 川守田創一郎, 小

宮成義, 直田 健, P7-068 (タワーホール
船堀), 2016.11.16.(ポスター発表) 

44. 岩田翔太郎, 直田 健, P4-061 (タワーホ
ール船堀), 2016.11.16.(ポスター発表) 

45. Ngoc Ha-Thu LE, Takeshi NAOTA, (タワ
ーホール船堀), 2016.11.15.(ポスター発
表) 

46. 松岡竜也 ,川守田創一郎 , 直田 健 , 
P7-067 ( タ ワ ー ホ ー ル 船 堀 ), 
2016.11.16.(ポスター発表) 

47. 吉田篤史, 小宮成義, 直田 健, P3-052 
(タワーホール船堀), 2016.11.14.(ポスタ
ー発表) 

MANA International Symposium 2017, 筑波 
(つくば国際会議場), 2017.2.28-3.3. 
48. Ngoc Ha-Thu LE, Takeshi NAOTA, 

PM-14.(つくば国際会議場).2017.3.2.(ポ
スター発表) 

49. Masaya NAITO, Naruyoshi KOMIYA, 
Takeshi NAOTA, PM-13.(つくば国際会議
場).2017.3.2.(ポスター発表) 

日本化学会第 97 春季年会，神奈川（慶応大
学日吉キャンパス），2017.3.16-19. 
50. 前田貴星, 桑嶋祐己, 秋田拓也, 岩井陽

典 , 小宮成義 , 内田幸明 , 直田 健 , 
4G5-42.(慶応義塾大学日吉キャンパ
ス).2017.3.19.(口頭 A 講演) 

51. Ngoc Ha-Thu LE, Takeshi NAOTA, 
3G4-18.(慶応義塾大学日吉キャンパ
ス).2017.3.18.(口頭 A 講演) 

52. 内藤順也, 直田 健, 3G4-09.(慶応義塾
大学日吉キャンパス). 2017.3.18.(口頭 A
講演) 

53. 釜林純 , 川守田創一郎 , 直田 健 , 
3G4-08.(慶応義塾大学日吉キャンパ
ス).2017.3.18.(口頭 A 講演) 

54. 安西研人 , 川守田創一郎 , 直田 健 , 
3G4-10.(慶応義塾大学日吉キャンパ

ス).2017.3.18.(口頭 A 講演) 
55. Masaya Naito, Naruyoshi Komiya, Takeshi 

Naota, 2G3-49.(慶応義塾大学日吉キャン
パス).2017.3.17.(口頭 B 講演) 

56. Ryo Inoue, Masahiro Ehara, Takeshi Naota, 
3G4-19.(慶応義塾大学日吉キャンパ
ス).2017.3.18. (口頭 B 講演) 

57. 伊藤瑞生, 直田 健, 3G4-32.(慶応義塾
大学日吉キャンパス). 2017.3.18.(口頭 A
講演) 

58. 松岡竜也 , 川守田創一郎 , 直田 健 , 
3G4-06.(慶応義塾大学日吉キャンパス). 
2017.3.18.(口頭 A 講演) 

59. 岩田翔太郎, 直田 健, 2PA-083.(慶応義
塾大学日吉キャンパス).2017.3.18.(ポス
ター発表) 

60. 池下雅広, 伊丹奈緒, 川守田創一郎, 小
宮成義, 直田 健, 2G3-48.(慶応義塾大
学日吉キャンパス).2017.3.17.(口頭 A 講
演) 

61. Zimeng Li, Soichiro Kawamorita, Takeshi 
Naota, 2PC-056.(慶応義塾大学日吉キャ
ンパス).2017.3.17.(ポスター講演) 

62. Muhamad Alif Hamimdal, Shuichi Suzuki, 
Takeshi Naota, 2PA-085.(慶応義塾大学日
吉キャンパス).2017.3.17.(ポスター講演) 

Symposium “Diverse Facets of Chemistry” 
Osaka University – Strasbourg University 
(Strasbourg University, France), 2017.5.11-12. 
63. 前田貴星, 2017.5.12.(口頭発表) 
64. 井上 僚, 2017.5.12.(口頭発表) 
錯体化学若手の会第 56 回近畿支部勉強会 
(大阪市 , 大阪市立大学杉本キャンパス ), 
2017.6.3. 
65. 内藤順也, , 2017.6.3. (口頭発表, 招待講

演) 
第 15 回ホスト・ゲスト・超分子化学シンポ
ジウム，（滋賀県,立命館大学びわこ・くさつ
キャンパス），2017.6.3-4. 
66. 池下雅広, 伊丹奈緒, 川守田創一郎, 小

宮成義, 直田 健, 1P-04, 2017.6.3.(ポス
ター発表) 

6th Asian Conference on Coordination 
Chemistry (Melbourne, Australia), 
2017.7.23-28. 
67. Le, N H-T, Naota, T, 2017.7.24.(ポスター

発表) 
68. 前田貴星, 桑嶋祐己, 秋田拓也, 岩井陽

典, 小宮成義, 内田幸明, 直田 健, 291, 
2017.7.25.(ポスター発表) 

69. 井上 僚 , 内藤順也 , 江原正博 , 直田 
健, 351, 2017.7.24.(ポスター発表) 

70. 松岡竜也, 川守田創一郎, 直田 健, 356, 
2017.7.24.(ポスター発表) 

第 29 回配位化合物の光化学討論会，（宮崎県,
宮崎大学・木花キャンパス），2017.8.5-7. 
71. 池下雅広, 高橋功一, 川守田創一郎, 小

宮成義, 直田 健, 1P-02, 2017.8.6.(ポス
ター発表) 

第 28 回基礎有機化学討論会，（福岡県,九州大



学伊都キャンパス），2017.9.7-9 
72. 中村文哉, 鈴木修一, 直田 健, 1P-105, 

2017.9.7.(ポスター発表) 
73. 真屋良地 , 鈴木修一 , 内田幸明 , 直田 

健, 1P-16, 2017.9.7.(ポスター発表) 
錯体化学会第 67 回討論会，（北海道,北海道大
学札幌キャンパス），2017.9.16-18. 
74. 池下雅広, 伊丹奈緒, 川守田創一郎, 小

宮成義, 直田 健, 1PF-028, 2017.9.16.(ポ
スター発表) 

75. 岩田翔太郎 , 平松久美子 , 直田 健 , 
1PF-025, 2017.9.16. (ポスター発表) 

76. Masaya Naito, Takeshi Naota, 2Ab-11, 
2017.9.17. (口頭発表) 

77. Ngoc Ha-Thu Le, Takeshi Naota, 1PF-028, 
2017.9.16. (ポスター発表) 

78. Takatoshi Maeda, Yuki Kuwajima, Takuya 
Akita, Yosuke Iwai, Naruyoshi Komiya, 
Yoshiaki Uchida, Takeshi Naota. 1Fc-01. 
2017. 9. 17. (口頭発表) 

79. 杉浦奨, 山根達徳, 小宮成義, 川守田創
一郎 , 鈴木修一 , 直田 健 , 3PA-011, 
2017.9.18.(ポスター発表) 

第 7 回 CSJ 化学フェスタ, 東京 (タワーホー
ル船堀), 2017.10.17-19. 
80. Ngoc Ha-Thu Le, Takeshi Naota, P8-061, 

2017.10.19.(ポスター発表) 
第 47 回複素環化学討論会，（高知県,高知県立
県文化ホ一ル），2017.10.26-28. 
81. Zimeng Li, Soichiro Kawamorita, Takeshi 

Naota, 1O-15, 2017.10.26.(口頭発表) 
第 98 回日本化学会春季年会，（千葉, 日本大
学理工学部 船橋キャンパス），2018.3.20-23. 
82. Md Al Raihan, Tomoya Tanaka, Shuichi 

Suzuki, Naruyoshi Komiya, Takeshi Naota, 
2PA-155, 2018.03.21.(ポスター発表) 

83. Ngoc Ha-Thu Le, Takeshi Naota, 1A6-35, 
2018.03.20.(口頭発表) 

84. 岩下飛鳥 , 川守田創一郎 , 直田 健 , 
1A6-37,2018.3.20.(口頭 A 講演) 

85. Zimeng Li, Soichiro Kawamorita, Takeshi 
Naota, 2G4-18, 2018.03.21.(口頭発表) 

86. 池下雅広, 高橋功一, 川守田創一郎, 小
宮成義, 直田 健, 1A6-34,2018.3.20.(口
頭 A 講演) 

87. 高野健太, 大槻恭平, 川守田創一郎, 今
田泰嗣, 直田 健, 4A7-36,2018.3.23.(口
頭 A 講演) 

88. Takatoshi Maeda, Yosuke Iwai, Satoshi Aya, 
Takeshi Naota, Fumito Araoka., 3E3-26, 
2018. 3. 22. (口頭 B 講演) 

89. 中村文哉, 鈴木修一, 直田 健, 1F1-50, 
2018.3.20.(口頭 A 講演) 

90. 真屋良地 , 鈴木修一 , 内田幸明 , 直田 
健, 2F4-04, 2018.3.21.(口頭 A 講演) 

91. 植野和志, 片倉直樹, 川守田創一郎, 小
宮成義, 直田 健, 1A6-36, 2018.3.20.(口
頭 A 講演) 

92. Ryo Inoue, Masaya Naito, Masahiro Ehara, 
Takeshi Naota., 3E3-26, 2018. 3. 20. (口頭

B 講演) 
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