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An inverted singlet-triplet excited state in a pentaazaphenalene derivative (5AP-N(C12)2) 
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ペンタアザフェナレン誘導体 2 における逆転一重項三重項励起状態

化学研究所分子材料化学研究領域 梶弘典

研究成果概要

近年、最低励起一重項状態（ ）と最低□重項状態（ ）が逆転した電子状態（
）が注目を集めている。 を示す材料は、 が よりもエネルギ

ー的に低いという特徴を持ち、 から への逆項間交差（

）に熱活性化を必要としない。本研究では、ペンタアザフェナレン誘導体

を合成し、その 特性を実験的および理論的に実証した 。

の励起状態を時間依存密度汎関数法（ ）およびスピン成分スケール

（ ）法を用いて計算した。これらの量子化学計算には、化学研究所スーパーコン

ピュータシステムに実装されている および を用いた。

量子化学計算の結呆、 では と のエネルギー差（△ ）が負の値をとること

が示唆された。 および の軌道分布を解析したところ、どちらもペンタアザフェナ

レン上に局在化しており、短距離の電荷移動状態（ ）を形

成していることがわかった。これにより、 と のエネルギー準位が逆転し、 が発現したと

考えられる。

特性の実験的検証のために、 のアモルファス薄膜（ をホスト材料とし

た ドープ膜）を作成し、時間分解フォトルミネッセンス（ ）測定、蛍光・りん光スペクトル

測定、および温度依存 測定を行った。 ドープ膜は波長 の黄色蛍光

を示し、 量子収率は であった。蛍光の 成分（ て）および

成分( T)の寿命はそれぞれ、 および であった。また、

温度依存 測定により、 の活性化エネルギーは

であることが明らかになり、これにより負の△ （一

の活性化エネルギーは

）が算出された。さらに、低

温（ ）での蛍光およびりん光スペクトルの比較から、ー ～ー の△ が得られた。

特性の一般性を確認するために、酸素除去済みトルエン溶液中での測定を行った結果、

フィルムと同様に黄色発光を示し、 スペクトルからー ～ー の△ が算出された。こ

れはフィルム中での結果と整合しており、 が環境に依存せず、 特性を示す

ことがあきらかとなった。本研究の成果は、次世代有機 素子や量子エレクトロニクスに応用

可能な新しい発光材料の開発に寄与するものであり、今後の研究の進展が期待される。
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