
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 
平成２５年 ５月３１日現在 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）： 
本研究では、アミン系縮合剤の優れた反応性を利用して新規な含窒素複素環化合物の創出を

行った。窒素原子を含んだ π共役化合物は強い電子供与性または受容性を示し、分極構造に由
来した特異な物性及び分子間相互作用を与える。これらの酸化還元電位測定及び発光特性を含
めた基礎溶液物性を検討し、さらに長所を生かした有機デバイスの作製を行った。窒素原子と
ホウ素原子を含むジアザボロール誘導体が電界効果トランジスタ(FET)の p-型の半導体として
活用できることを明らかにした。ジアザボロールをキノンと縮環させることで、平面三配位ホ
ウ素骨格を含んだ n-型半導体の開発に成功した。ジケトピロロピロール誘導体が、水素結合の
ネットワークを形成する場合に電子輸送性が改善されることを明らかにした。C=N 二重結合を
有するジインデノピラジンジオン誘導体が強い電子受容性を示し、素子の駆動電圧の小さい n-
型 FET 特性を与えた。トリフルオロメチル基が導入された非対称型のフェニルイミド化合物が
対称心のない結晶構造を与え、機械的刺激により発光するトリボルミネッセンスを示すことを
見出した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

In this work, novel nitrogen heterocyclic compounds were designed and synthesized for application to 
organic electronic devices. π-Conjugated compounds having nitrogen atoms have good 
electron–donating or accepting properties and afford unique physical properties and intramolecular 
interactions owing to polarized structures. Optical and electrochemical properties in solution and solid 
state were investigate. Organic electronic devices were prepared by using these compounds. 
Diazaboroles containing nitrogen and boron atoms work as p-type semiconductors in Field-Effect 
Transistors (FET). Diazaboroles fused with a quinone unit work as n-type semiconductors in FET 
devices. Dioxapyrrolopyrrole derivatives show good electron-transporting properties, when they form 
hydrogen-bonding networks. Diindenopyrazinedione derivatives with C=N double bonds have low 
LUMO energy level and give low threshold voltages of FET characteristics. N-Phenylimide derivatives 
with a trifluoromethylphenyl group at the phenyl group form noncentrosymmetric molecular 
arrangement and show triboluminescence (TL). 
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１．研究開始当初の背景 
 
有機発光素子(OLED)、有機電界効果トラン

ジスタ(OFET)、有機太陽電池等の有機デバイ

スを主軸とした有機エレクトロニクスの研

究が注目されている。有機デバイスは、軽量

化、安価な製造プロセス、フレキシブル化が

容易、資源の制約が少ない等の利点を有して

おり、資源が少ない日本が最も力を注ぐべき

研究の一つと考えられる。これらの有機エレ

クトロニクスを支えているのは有機化合物

（特に π電子化合物）であり、これらの基礎

的な研究及び新規な化合物の創出が有機デ

バイスの将来発展に必要であると考えられ

る。 

一方、有機デバイスへの応用を志向した有

機 π電子化合物の分子設計に典型元素（B, N, 

O, S, P, Se 等）を巧みに利用した研究が国内

外で注目されている。代表的な有機半導体で

あるペンタセンは通常化学反応に不安定で

あるが、その縮環型の骨格構造に硫黄原子 

[JACS., 2007, 129, 2224] もしくは、窒素原子 

[JACS., 2007, 129, 9125] を導入させた化合物

は高い化学的安定性を有する優れた半導体

として働くことが報告されている。また典型

元素を導入することで電気化学的に活性な

有機化合物を容易に合成することが可能で

あり、典型元素を利用した新規な化合物の開

発は有機化学の大きな柱の一つに成長して

いる。このような背景の下で、申請者らは窒

素原子が可能にする特異な π電子構造の開拓

を行い、高性能な有機デバイスを実現するこ

とを研究目的とした。 
 
 
 

 
２．研究の目的 
 

典型元素を巧みに利用した有機 π 電子化合

物の開発とそれらを用いた有機エレクトロ

ニクス研究が注目を集めている。炭素間の骨

格形成反応と相補的に、典型元素を土台とし

た縮合反応によって新規な π電子骨格を創出

することができる。本研究では、アミン系縮

合剤の優れた反応性を利用して新規な含窒

素複素環化合物の創出を行う。窒素原子を含

んだ π共役系は強い電子供与性または受容性

を示し、分極構造に由来した独自な分子間相

互作用を与える。これらの化合物の基礎物性

を検討し、さらに長所を生かした有機デバイ

スの作製を行う。素子特性評価には主に

OFET を用い、その特性改善を図ると共に、

OLED や有機太陽電池への応用も合わせて検

討する。 

 
 
３．研究の方法 
 

本研究ではアミン系縮合剤の優れた反応

性を利用して、窒素を含んだ新規な複素環化

合物を創出することを計画する。特に、(1)

含窒素共役系の特徴の一つである電子受容

性を利用した極限まで低い LUMO レベルを

有する化合物の開発、(2)アミン系縮合剤とホ

ウ素やリン等の他の典型元素を反応させた

新規な複素環化合物の開発、(3)電気化学的に

活性なキノイド型の化合物に窒素原子を導

入した化合物の合成、(4)含窒素複素環の反応

を土台とした π電子ネットワークと環状化合

物の合成を行う。酸化還元電位測定を含めた

溶液物性の検討を行い、さらに単結晶のＸ線

構造解析から得られる分子配列情報と固体



物性との相関について研究する。OFET デバ

イスを作製して、薄膜でのキャリア移動度評

価を行い、さらに閾値電圧、大気安定性につ

いての考察を行う。 
 
 
４．研究成果 
 
本研究では、アミン系縮合剤の優れた反応

性を利用して新規な含窒素複素環化合物の

創出を行った。窒素原子を含んだ π共役化合

物は強い電子供与性または受容性を示し、分

極構造に由来した特異な物性及び分子間相

互作用を与えるが、これらの化合物の酸化還

元電位測定及び発光特性を含めた基礎溶液

物性を検討し、さらに長所を生かした有機デ

バイスの作製を行った。窒素原子とホウ素原

子を含んだジアザボロール環を有する複素

環化合物を合成し、これらが非常に高い分子

平面性と対称性を有することをＸ線結晶構

造解析から明らかにしている。分子はへリン

グボーン型に配列し、固体状態で強く青色に

発光する。これらの化合物を用いて電界効果

トランジスタ（FET）を作成し、比較的に高

いホール移動度の p-型の半導体として働く

ことを初めて見出し、論文として報告した。

一方、ジアザボロールをキノンと縮環させる

ことで、平面三配位ホウ素骨格を含んだ n-型

半導体の開発に成功した。これらの化合物は

固体中水素結合を利用した整ったネットワ

ークを形成していたが、電子輸送のパスの形

成のために重要であると考えられた。水素結

合のネットワークはジケトピロロピロール

骨格が導入された化合物でも観察された。加

熱することで水素結合を形成する化合物を

設計し、電子輸送性が改善されることを報告

した。C=N 二重結合有する含窒素複素環化合

物は電子受容性を示すが、インデノフルオレ

ンジオンの中心のベンゼン環を含窒素のピ

ラジン環に置き換えたジインデノピラジン

ジオン構造を有する化合物はより強い電子

受容性を示し、素子の駆動電圧の小さい優れ

た n-型 FET 特性を与えた。非対称型のフェニ

ルイミド化合物を用いた研究では、トリフル

オロメチル基が導入された化合物が対称心

のない結晶構造を与え、これらの化合物が機

械的刺激によった発光するとリボルミネッ

センスを示すことを見出し、論文として報告

した。 
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