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(57)【要約】
　本発明は、有機光電材料の技術分野に属し、カルボニ
ル基を含む有機エレクトロルミネセント材料クラス１と
それらのＯＬＥＤへの応用を開示する。カルボニル基を
含む有機エレクトロルミネセント材料は、式Ｉ：

　又は式ＩＩ：
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　式Ｉ：
【化１】

　又は式ＩＩ：

【化２】

の構造を有するカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料であって、
　式ＩのＲ１とＲ２は異なり、式ＩＩのＲ１

’とＲ２は異なり、Ｒ１、Ｒ１
’及びＲ２は

それぞれ芳香環誘導体の異なる電子供与基であり、Ｒ１、Ｒ１
’は、正孔輸送ホスト材料

の電子供与基又は双極輸送ホスト材料の電子供与基であることを特徴とするカルボニル基
を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【請求項２】
　前記Ｒ１は、
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【化３】

の１～３２のいずれかであり、
　Ｒ’は水素原子又はアルキル鎖であり、ｎは０から１０までの自然数であることを特徴
とする請求項１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【請求項３】
　前記Ｒ１

’は



(4) JP 2021-518871 A 2021.8.5

10

20

30

40

【化４】

の３３から５７のいずれかの構造であり、
　Ｒ’は水素原子又はアルキル基であり、ｎは０から１０までの自然数であることを特徴
とする請求項１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【請求項４】
　前記Ｒ２は、
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【化５】

のａからｏまでの構造のいずれかであり、
　Ｒ’は水素原子又はアルキル鎖であり、ｎは０から１０までの自然数であることを特徴
とする請求項１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【請求項５】
　ｐ－フルオロベンゾイルクロリド及び芳香環誘導体Ｒ１Ｈ又はＨＲ１

’Ｈを原料として
使用して、フリーデルクラフツ反応によって有機フッ化物を得る工程と、強アルカリ触媒
の作用下で、有機フッ化物を芳香環誘導体Ｒ２Ｈと反応させて、カルボニル基を含む有機
エレクトロルミネセント材料を得る工程と、を備え、
　Ｒ１Ｈ又はＨＲ１

’ＨのＲ１、Ｒ１
’は、それぞれ式Ｉ及び式ＩＩのものに対応し、Ｒ

２ＨのＲ２は、式Ｉ及び式ＩＩのＲ２に対応することを特徴とする請求項１に記載される
カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を調製するための方法。
【請求項６】
　請求項１から４のいずれか一項に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセン
ト材料の有機エレクトロルミネセント分野における用途。
【請求項７】
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　カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を有機エレクトロルミネセンスデ
バイスに使用することを特徴とする請求項６に記載の用途。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機光電材料の技術分野に属し、特に、カルボニル基を含む有機エレクトロ
ルミネセント材料及び有機エレクトロルミネセント分野におけるそれらの用途に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機発光ダイオード（ＯＬＥＤｓ）としても知られる有機エレクトロルミネセントデバ
イスは、電気エネルギーを光エネルギーに変換する有機半導体材料に基づくデバイスの一
種である。１９８７年のDeng Qingyun博士らの先駆的な研究に続いて、ＯＬＥＤｓはフラ
ットパネルディスプレイとソリッドステート照明で幅広いアプリケーションの見通しを示
しており、学界と産業界で大きな関心と幅広い関心を呼んでいる。ＯＬＥＤｓデバイスの
包括的な性能は、有機発光材料に直接関係しているため、新しく優れた有機エレクトロル
ミネセント材料の開発は、ＯＬＥＤｓの分野における研究のホットスポットになっている
。
【０００３】
　従来の蛍光材料をベースにしたＯＬＥＤｓでは、一重項励起子の２５％のみが発光に使
用でき、三重項励起子の７５％が非放射形態で放散されるため、効率が非常に低くなる。
三重項励起子の７５％を最大限に活用するために、研究者は第２世代の発光材料（遷移金
属複合リン光材料）を開発した。このようなリン光材料をベースにしたＯＬＥＤｓドープ
デバイスは、一重項と三重項の励起子を同時に使用できるため、デバイスの効率が大幅に
向上するが、リン光材料に使用される金属は高価で安定性が低く、デバイスの効率のロー
ルオフが厳しく、エレクトロルミネセントデバイスへの実用化に制限されている。２０１
２年、九州大学Adachi教授の研究グループは、第３世代の有機発光材料である純粋な有機
熱活性化遅延蛍光（ＴＡＤＦ）材料を開発した。ドープされたＯＬＥＤｓデバイスでは、
これらの材料は電気励起によって形成された一重項と三重項の励起子を最大限に活用でき
、高いデバイス効率も達成できるが、効率のロールオフは厳しく、既存の純粋な有機ＴＡ
ＤＦ材料の種類は単一である。同時に、これらのＴＡＤＦ材料は、凝集誘起発光消光（Ａ
ＣＱ）効果の影響も受け、固体発光効率が低くなり、対応するデバイスの性能がある程度
低下する。
【０００４】
　２００１年、唐本忠の研究グループは、単一分子状態では一部の発光分子は弱く発光す
るが、凝集後、これらの分子の発光が大幅に強化されるという新しい概念を報告した。こ
れは「凝集誘起発光」（ＡＩＥ）と呼ばれ、発光材料のＡＣＱ問題を解決するための新し
いアイデアを提供する。それ以来、すべての可視光の色をカバーする高効率の固体発光を
備えたＡＩＥ材料が開発されてきた。これらの材料に基づいて、研究者は、単純なデバイ
ス構造と低効率のロールオフを備えた比較的高効率の非ドープＯＬＥＤｓを製造した。た
だし、これらの材料は通常蛍光材料であり、発光するため、一重項励起子のみを使用でき
る。デバイスの効率にはまだまだ改善の余地がある。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　従来技術の上記の欠点及び欠陥を克服するために、本発明の主な目的は、カルボニル基
を含むあるクラスの有機エレクトロルミネセント材料を提供することである。この材料は
、ＡＩＥと遅延蛍光の両方の特性を備えており、希薄溶液中では弱く発光し、遅延蛍光は
ほとんど観察されないが、凝集状態で発光が増強され、有意な遅延蛍光を示す。本発明の
有機エレクトロルミネセント材料は、高効率固体発光、高電気励起利用率、及び双極性の
特徴を有し、高効率、低効率ロールオフ、及び非ドープ有機エレクトロルミネセントデバ
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【０００６】
　本発明の別の目的は、上記のカルボニル含有有機エレクトロルミネセンス材料を調製す
るための方法を提供することである。本発明の方法は、単純なプロセス、容易に得られる
原材料、及び高収率という特徴を有する。
【０００７】
　本発明の別の目的は、有機エレクトロルミネセンスの分野における上記のカルボニル含
有有機エレクトロルミネセンス材料の用途、特に有機エレクトロルミネセンスデバイスの
用途を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明の目的は、以下の解決策を通じて達成される。
【０００９】
　カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料は、式Ｉ：

【化１】

　又は式ＩＩ：
【化２】

の構造を持つ。
　ここで、Ｒ１、Ｒ１

’及びＲ２はそれぞれ芳香環誘導体の異なる電子供与基である。Ｒ

１、Ｒ１
’は、正孔輸送ホスト材料の電子供与基又は双極輸送ホスト材料の電子供与基で

ある。
【００１０】
　上記のＲ１は、次の１～３２のいずれかである。



(8) JP 2021-518871 A 2021.8.5

10

20

30

40

【化３】

　ここで、Ｒ’は水素原子又はアルキル鎖であり、ｎは０から１０までの自然数である。
【００１１】
　上記のＲ１

’は３３～５７の構造である。
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【化４】

　ここで、Ｒ’は水素原子又はアルキル基であり、ｎは０から１０までの自然数である。
【００１２】
　上記のＲ２は、次のａからｏまでの構造のいずれかである。
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【化５】

　ここで、Ｒ’は水素原子又はアルキル鎖であり、ｎは０から１０までの自然数である。
【００１３】
　本発明によって提供されるＲ１及びＲ１

’は両方とも、電子供与基を有する正孔輸送ホ
スト材料又は電子供与基及び電子吸引基の両方を有する双極輸送ホストを含み、有機エレ
クトロルミネセンスデバイスを調製するためのホスト材料である。これらの官能基は、優
れた電荷輸送特性を備えており、エレクトロルミネセントデバイスの性能を向上させる。
Ｒ１及びＲ１

’は、それぞれ片側接続と両側接続を表す。Ｒ２は、芳香環誘導体に一般的
に使用される電子供与基である。
【００１４】
　上記のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を調製するための方法は、
ｐ－フルオロベンゾイルクロリド及び芳香環誘導体Ｒ１Ｈ又はＨＲ１

’Ｈを原料として使
用して、フリーデルクラフツ反応によって有機フッ化物を得る工程と、強アルカリ触媒の
作用下で、有機フッ化物を芳香環誘導体Ｒ２Ｈと反応させて、カルボニル基を含む有機エ
レクトロルミネセント材料を得る工程と、を含む。Ｒ１Ｈ又はＨＲ１

’ＨのＲ１、Ｒ１
’

は、それぞれ式Ｉ及び式ＩＩの同じものに対応し、Ｒ２ＨのＲ２は、式Ｉ及び式ＩＩのＲ
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２に対応する。
【００１５】
　上記の強アルカリ触媒は、カリウムｔｅｒｔ－ブトキシド、ナトリウムｔｅｒｔ－ブト
キシド、強塩基ＮａＨなどである。
【００１６】
　本発明では、ベンゾイル基の両側に異なる電子供与基を接続することにより、得られる
分子構造が歪められ、凝集状態の分子間に強いπ－π相互作用を形成することは容易では
ない。さらに、電子供与（Ｄ）－電子吸引（Ａ）及び歪められる分子構造は、最高占有軌
道（ＨＯＭＯ）と最低非占有軌道（ＬＵＭＯ）の空間分布を分離するのに役立つ。これに
より、分子は小さな一重項－三重項エネルギーレベル差（ΔＥＳＴ）を持つ傾向があり、
結果として得られる材料は、ＡＩＥ及び遅延蛍光の特徴を同時に有するため、本発明の材
料は、高効率の固体発光、高電気励起利用率、及び双極性の特徴を有する。このような材
料に基づいて、低効率ロールオフ、及び非ドープ有機エレクトロルミネセントデバイスを
調製することができ、有機エレクトロルミネセントの分野で幅広い用途が見込まれ、フラ
ットパネルディスプレイ及びソリッドステート照明で広く使用されることが期待される。
【００１７】
　本発明の材料は、一重項及び三重項励起子を十分に利用して、凝集状態の励起子の消滅
問題を効果的に軽減し、単純かつ効率的な合成方法、優れた熱安定性及び電気化学的安定
性により、このタイプの材料の大規模な合成と精製を可能にし、大きな開発の見通しがあ
る。
【発明の効果】
【００１８】
　従来技術と比較して、本発明は、以下の利点及び有益な効果を有する。
【００１９】
　（１）本発明のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料は、ＡＩＥ及び遅
延蛍光特性の両方を有し、高効率固体発光、高電気励起利用率、及び双極性の特徴を有し
、高効率、低効率ロールオフ、及び非ドープ有機エレクトロルミネセントデバイスを調製
することができる。
【００２０】
　（２）本発明のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料は、合成方法が簡
単で、原料が入手しやすく、収率が高く、得られた材料は、安定した構造であり、保管が
簡単である。
【００２１】
　（３）本発明のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料は、優れたエレク
トロルミネセンス性能を有し、有機エレクトロルミネセンスなどの分野で広く使用するこ
とができる。
【図面の簡単な説明】
【００２２】
【図１】実施例１のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである。
【図２】実施例１のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化す
ることを示すグラフである。
【図３】実施例２のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである。
【図４】実施例２のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化す
ることを示すグラフである。
【図５】実施例３のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである。
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【図６】実施例３のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化す
ることを示すグラフである。
【図７】実施例４のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである。
【図８】実施例４のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用すること
によって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化す
ることを示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　本発明は、実施例及び図面と併せて以下でさらに詳細に説明されるが、本発明の実施は
それに限定されない。以下の例で使用される試薬はすべて市販されている。
【００２４】
　実施例１：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ＤＣＢ－ＢＰ－ＰＸ
Ｚ）の調製：
【００２５】
【化６】

【００２６】
　合成ルートは次のとおりである。
【００２７】
【化７】

【００２８】
　（１）ｐ－フルオロベンゾイルクロリド（０．２３２ｇ、１．４６ｍｍｏｌ）とＤＣＢ
（０．７１６ｇ、１．７５ｍｍｏｌ）を５０ｍＬの超脱水ジクロロメタン溶液に溶解し、
よく混合し、ＡｌＣｌ３（０．５５７ｇ、２．０４ｍｍｏｌ）をゆっくりと加える。室温
で３時間反応させ（合成ルートでは、ｒ．ｔ．は室温反応を意味する）、氷冷塩酸溶液を
加え、ジクロロメタンで抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、７０％の収率で白
色の固体ＤＣＢ－ＢＰ－Ｆを得る。
【００２９】
　（２）中間体ＤＣＢ－ＢＰ－Ｆ（０．３６ｇ、０．６８ｍｍｏｌ）及びフェノキサジン



(13) JP 2021-518871 A 2021.8.5

10

20

30

40

50

（化合物２）（０．１５ｇ、０．８１ｍｍｏｌ）を２０ｍＬの超脱水ＤＭＦに溶解し、３
回換気した。窒素の保護下で、ｔ－ＢｕＯＫ（０．１５３ｇ、１．３６ｍｍｏｌ）を加え
、１２０℃に加熱し、この温度で１２時間反応させ、ジクロロメタンと水で抽出し、濃縮
し、カラムを通して粉末を作り、黄緑色の最終生成物ＤＣＢ－ＢＰ－ＰＸＺを取得する。
収率は８４％である。
【００３０】
　１Ｈ　ＮＭＲ（５００ＭＨｚ、ＣＤＣｌ３）δ８．７８（ｓ、１Ｈ）、８．２７（ｄ、
Ｊ＝１０．３Ｈｚ、１Ｈ）、８．２３－８．１６（ｍ、２Ｈ）、８．１６－７．９３（ｍ
、３Ｈ）、７．９２－７．７８（ｍ、４Ｈ）、７．６９－７．３８（ｍ、１０Ｈ）、７．
３９－７．２９（ｍ、２Ｈ）、７．０４－６．６９（ｍ、６Ｈ）、６．０５（ｍ、２Ｈ）
。
【００３１】
　実施例２：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ＣＢＰ－ＢＰ－ＰＸ
Ｚ）の調製
【００３２】
【化８】

【００３３】
　合成ルートは次のとおりである。
【００３４】

【化９】

【００３５】
　（１）ｐ－フルオロベンゾイルクロリド（０．４７６ｇ、３．０ｍｍｏｌ）とＣＢＰ（
１．７４５ｇ、３．６０ｍｍｏｌ）を５０ｍＬの超脱水ジクロロメタン溶液に溶解し、よ
く混合し、ＡｌＣｌ３（０．５６ｇ、４．２ｍｍｏｌ）をゆっくりと加える。室温で３時
間反応させ（合成ルートでは、ｒ．ｔ．は室温反応を意味する）、氷冷塩酸溶液を加え、
ジクロロメタンで抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、７５％の収率で白色の固
体ＣＢＰ－ＢＰ－Ｆを得る。
【００３６】
　（２）中間体ＣＢＰ－ＢＰ－Ｆ（０．７２８ｇ、１．２ｍｍｏｌ）及びフェノキサジン
（０．２６４ｇ、１．４４ｍｍｏｌ）を２０ｍＬの超脱水ＤＭＦに溶解し、３回換気した
。窒素の保護下で、ｔ－ＢｕＯＫ（０．２６９ｇ、２．４ｍｍｏｌ）を添加した。１２０
℃に加熱し、この温度で１２時間反応させ、ジクロロメタンと水で抽出し、濃縮し、カラ



(14) JP 2021-518871 A 2021.8.5

10

20

30

40

50

ムを通して粉末を作り、黄緑色の最終生成物ＣＢＰ－ＢＰ－ＰＸＺを得た。収率は８７％
である。
【００３７】
　１Ｈ　ＮＭＲ（５００ＭＨｚ、ＣＤＣｌ３）δ８．７７（ｓ、１Ｈ）、８．２５（ｄ、
Ｊ＝７．８Ｈｚ、１Ｈ）、８．１８（ｄ、Ｊ＝７．７Ｈｚ、２Ｈ）、８．１１（ｄ、Ｊ＝
７．９Ｈｚ、２Ｈ）、８．０４（ｄ、Ｊ＝８．６Ｈｚ、１Ｈ）、８．００－７．９１（ｍ
、４Ｈ）、７．７４（ｄ、Ｊ＝７．９Ｈｚ、４Ｈ）、７．６３－７．４９（ｍ、７Ｈ）、
７．４９－７．３８（ｍ、３Ｈ）、７．３７－７．２９（ｍ、２Ｈ）、６．８２－６．５
５（ｍ、６Ｈ）、６．０６（ｍ、２Ｈ）。
【００３８】
　実施例３：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ｍＣＰ－ＢＰ－ＰＸ
Ｚ）の調製
【００３９】
【化１０】

【００４０】
　合成ルートは次のとおりである。
【００４１】
【化１１】

【００４２】
　（１）ｐ－フルオロベンゾイルクロリド（１．１１ｇ、７．０ｍｍｏｌ）及びｍＣＰ（
３．４３ｇ、８．４ｍｍｏｌ）を５０ｍＬの超脱水ジクロロメタン溶液に溶解し、よく混
合し、ＡｌＣｌ３（１．３０７ｇ、９．８ｍｍｏｌ）をゆっくりと加える。室温で３時間
反応し（合成ルートでは、ｒ．ｔ．は室温反応を意味する）、氷冷塩酸溶液を加え、ジク
ロロメタンで抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、７０％の収率で白色の固体ｍ
ＣＰ－ＢＰ－Ｆを得る。
【００４３】
　（２）中間体ｍＣＰ－ＢＰ－Ｆ（０．７３９ｇ、１．５ｍｍｏｌ）及びフェノキサジン
（０．３４３ｇ、１．８７５ｍｍｏｌ）を２０ｍＬの超脱水ＤＭＦ溶液に溶解し、３回換
気した。窒素の保護下で、ｔ－ＢｕＯＫ（０．３３７ｇ、３．０ｍｍｏｌ）を添加する。
１２０℃に加熱し、この温度で１２時間反応させ、ジクロロメタンと水で抽出し、濃縮し
、カラムを通して粉末を作り、最終生成物ｍＣＰ－ＢＰ－ＰＸＺを得る。収率は８３％で
ある。
【００４４】
　１Ｈ　ＮＭＲ（５００ＭＨｚ、ＣＤＣｌ３）δ８．７５（ｄ、Ｊ＝１．３Ｈｚ、１Ｈ）
、８．２３（ｄ、Ｊ＝７．７Ｈｚ、１Ｈ）、８．１９－８．１３（ｍ、２Ｈ）、８．１２
－８．０６（ｍ、２Ｈ）、８．０５－７．９９（ｍ、１Ｈ）、７．９４－７．８７（ｍ、
１Ｈ）、７．８６－７．８３（ｍ、１Ｈ）、７．８１－７．７６（ｍ、１Ｈ）、７．７４
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－７．７０（ｍ、１Ｈ）、７．６３－７．４９（ｍ、７Ｈ）、７．４８－７．４２（ｍ、
２Ｈ）、７．４２－７．３６（ｍ、１Ｈ）、７．３５－７．２９（ｍ、２Ｈ）、６．７５
－６．６２（ｍ、６Ｈ）、６．０９－６．００（ｍ、２Ｈ）。
【００４５】
　実施例４：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ｍＣＢＰ－ＢＰ－Ｐ
ＸＺ）の調製
【００４６】
【化１２】

【００４７】
　合成ルートは次のとおりである。
【００４８】
【化１３】

【００４９】
　（１）ｐ－フルオロベンゾイルクロリド（０．３９６ｇ、２．５ｍｍｏｌ）及びｍＣＢ
Ｐ（１．４５４ｇ、３．０ｍｍｏｌ）を５０ｍＬの超脱水ジクロロメタンに溶解し、よく
混合し、ＡｌＣｌ３（０．４６７ｇ、３．５ｍｍｏｌ）をゆっくりと加える。室温で３時
間反応し（合成ルートでは、ｒ．ｔ．は室温反応を意味する）、氷冷塩酸溶液を加え、ジ
クロロメタンで抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、白色固体ｍＣＢＰ－ＢＰ－
Ｆを得る。収率は７３％である。
【００５０】
　（２）中間体ｍＣＢＰ－ＢＰ－Ｆ（０．８ｇ、１．２ｍｍｏｌ）及びフェノキサジン（
０．２７４ｇ、１．５ｍｍｏｌ）を２０ｍＬの超脱水ＤＭＦに溶解し、３回換気した。窒
素の保護下で、ｔ－ＢｕＯＫ（０．２６９ｇ、２．４ｍｍｏｌ）を添加する。１２０℃に
加熱し、この温度で１２時間反応させ、ジクロロメタンと水で抽出し、濃縮し、カラムを
通して粉末を作り、黄緑色の最終生成物ｍＣＢＰ－ＢＰ－ＰＸＺを得る。収率は９０％で
ある。
【００５１】
　１Ｈ　ＮＭＲ（５００ＭＨｚ、ＣＤＣｌ３）δ８．７６（ｄ、Ｊ＝１．４Ｈｚ、１Ｈ）
、８．２２（ｄ、Ｊ＝７．８Ｈｚ、１Ｈ）、８．１８－８．１２（ｍ、２Ｈ）、８．１１
－８．０５（ｍ、２Ｈ）、８．０２－７．９７（ｍ、１Ｈ）、７．９１－７．８５（ｍ、
２Ｈ）、７．８３－７．７８（ｍ、１Ｈ）、７．７８－７．６９（ｍ、３Ｈ）、７．６５
－７．５８（ｍ、　２Ｈ）、７．５６－７．３３（ｍ、１０Ｈ）、７．３３－７．２７（
ｍ、２Ｈ）、６．７５－６．６３（ｍ、６Ｈ）、６．０９－６．００（ｍ、２Ｈ）。
【００５２】
　実施例５：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ＴＣＴＡ－ＢＰ－Ｐ
ＸＺ）の調製
【００５３】
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【００５４】
　合成ルートは次のとおりである。
【００５５】

【化１５】

【００５６】
　（１）ｐ－フルオロベンゾイルクロリド（０．２３７８ｇ、１．５０ｍｍｏｌ）及びＴ
ＣＴＡ（２．２２６８ｇ、３．０１ｍｍｏｌ）を５０ｍＬの超脱水ジクロロメタンに溶解
し、よく混合し、ＡｌＣｌ３（０．２８ｇ、２．１ｍｍｏｌ）をゆっくりと加える。室温
で３時間反応し（合成ルートでは、ｒ．ｔ．は室温反応を意味する）、氷冷塩酸溶液を加
え、ジクロロメタンで抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、白色固体ＴＣＴＡ－
ＢＰ－Ｆを得る。収率は７７．３％である。
【００５７】
　（２）中間体ＴＣＴＡ－ＢＰ－Ｆ（１．１２１ｇ、１．３ｍｍｏｌ）及びフェノキサジ
ン（０．２８６ｇ、１．５６ｍｍｏｌ）を２０ｍＬの超脱水ＤＭＦに溶解し、３回換気し
た。窒素の保護下で、ｔ－ＢｕＯＫ（０．２９２ｇ、２．６ｍｍｏｌ）を添加した。１２
０℃に加熱し、この温度で１２時間反応させ、ジクロロメタンと水で抽出し、濃縮し、カ
ラムを通して粉末を作り、黄緑色の最終生成物ＴＣＴＡ－ＢＰ－ＰＸＺを得る。収率は９
０％である。
【００５８】
　ＨＲＭＳ（Ｃ７３Ｈ４７Ｎ５Ｏ２）：ｍ／ｚ１０２５．３７３３［Ｍ＋，ｃａｌｃｄ１
０２５．３７３０］。
【００５９】
　実施例６：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ＴＣＴＡ－ＢＰ－Ｄ
ＭＡＣ）の調製
【００６０】
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【化１６】

【００６１】
　合成ルートは次のとおりである。
【００６２】

【化１７】

【００６３】
　（１）ｐ－フルオロベンゾイルクロリド（０．２３７８ｇ、１．５０ｍｍｏｌ）及びＴ
ＣＴＡ（２．２２６８ｇ、３．０１ｍｍｏｌ）を５０ｍＬの超脱水ジクロロメタンに溶解
し、よく混合し、ＡｌＣｌ３（０．２８ｇ、２．１ｍｍｏｌ）をゆっくりと加える。室温
で３時間反応し（合成ルートでは、ｒ．ｔ．は室温反応を意味する）、氷冷塩酸溶液を加
え、ジクロロメタンで抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、白色固体ＴＣＴＡ－
ＢＰ－Ｆを得る。収率は７７．３％である。
【００６４】
　（２）中間体ＴＣＴＡ－ＢＰ－Ｆ（０．８６２ｇ、１ｍｍｏｌ）及びフェノキサジン（
０．２５１ｇ、１．２ｍｍｏｌ）を２０ｍＬの超脱水ＤＭＦに溶解し、３回換気した。窒
素の保護下で、ｔ－ＢｕＯＫ（０．２２４ｇ、２．０ｍｍｏｌ）を添加した。１２０℃に
加熱し、この温度で１２時間反応させ、ジクロロメタンと水で抽出し、濃縮し、カラムを
通して粉末を作り、黄緑色の最終生成物ＴＣＴＡ－ＢＰ－ＤＭＡＣを得る。収率は６６．
６％である。
【００６５】
　ＨＲＭＳ（Ｃ７６Ｈ５３Ｎ５Ｏ）：ｍ／ｚ１０５１．４２８０［Ｍ＋、ｃａｌｃｄ１０
５１．４２５０］。
【００６６】
　実施例７：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ＤＣＢ－ＢＰ－ＰＸ
Ｚ）のＯＬＥＤｓデバイス性能
【００６７】
　実施例１で調製したカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料ＤＣＢ－ＢＰ
－ＰＸＺ（固体蛍光量子高収率＝６９．０％）を、ドープ及び非ドープデバイスを調製す
るための発光材料として使用し、そのデバイス性能をテストして、特性を評価した結果を
図１～２に示す。
【００６８】
　デバイス構造：ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３０ｗｔ％）：ＣＢ
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Ｐ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（ドープ構造）；
　ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎ
ｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（非ドープ構造）。
【００６９】
　図１は、実施例１のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである
。図から、ＤＣＢ－ＢＰ－ＰＸＺベースのドープ及び非ドープデバイスの最大輝度が高く
、開始電圧が低く、それぞれ、９１９８１ｃｄ／ｍ２、２．７Ｖ及び９５５７７ｃｄ／ｍ
２、２．５Ｖであることがわかる。
【００７０】
　図２は、実施例１のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化
することを示すグラフである。図から、ＤＣＢ－ＢＰ－ＰＸＺベースのドープ及び非ドー
プデバイスの両方が良好な効率と低下した効率を持っていることがわかる。最大電流効率
と外部量子効率は、それぞれ７４．１ｃｄ／Ａ、２２．７％及び７２．９ｃｄ／Ａ、２２
．６％である。輝度が１００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率は２２．４％及び２２．１
％に維持される。輝度が１０００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ２２．０％
及び２１．５％である。輝度が１００００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ１
８．８％及び１８．７％である。
【００７１】
　実施例８：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ＣＢＰ－ＢＰ－ＰＸ
Ｚ）のＯＬＥＤｓデバイス性能
【００７２】
　実施例２で調製されたカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料ＣＢＰ－Ｂ
Ｐ－ＰＸＺ（固体蛍光量子高収率＝７１．６％）を、ドープ及び非ドープデバイスを調製
するための発光材料として使用し、そのデバイス性能をテストして、特性を評価した結果
を図３～４に示す。
【００７３】
　デバイス構造：ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３０ｗｔ％）：ＣＢ
Ｐ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（ドープ構造）；
　ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎ
ｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（非ドープ構造）。
【００７４】
　図３は、実施例２のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである
。図から、ＣＢＰ－ＢＰ－ＰＸＺベースのドープ及び非ドープデバイスの最大輝度が高く
、開始電圧が低く、それぞれ７６４８８ｃｄ／ｍ２、２．７Ｖ及び９８０８９ｃｄ／ｍ２

、２．５Ｖであることがわかる。
【００７５】
　図４は、実施例２のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化
することを示すグラフである。図から、ＣＢＰ－ＢＰ－ＰＸＺベースのドープ及び非ドー
プデバイスの両方が良好な効率と低下した効率を持っていることがわかる。最大電流効率
と外部量子効率は、それぞれ８１．２ｃｄ／Ａ、２５．１％及び６９．０ｃｄ／Ａ、２１
．４％である。輝度が１００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ２４．８％及び
２１．１％である。輝度が１０００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ２３．６
％及び２１．０％である。輝度が１００００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ
２０．０％及び１７．５％である。
【００７６】
　実施例９：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ｍＣＰ－ＢＰ－ＰＸ
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Ｚ）のＯＬＥＤｓデバイス性能
【００７７】
　実施例３で調製されたカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料ｍＣＰ－Ｂ
Ｐ－ＰＸＺ（固体蛍光量子高収率＝６６．０％）を、ドープ及び非ドープデバイスを調製
するための発光材料として使用し、そのデバイス性能をテストして、特性を評価した結果
を図５～６に示す。
【００７８】
　デバイス構造：ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３０ｗｔ％）：ＣＢ
Ｐ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（ドープ構造）；
　ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎ
ｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（非ドープ構造）。
【００７９】
　図５は、実施例３のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである
。図から、ｍＣＰ－ＢＰ－ＰＸＺのドープ及び非ドープデバイスの最大輝度が高く、開始
電圧が低く、それぞれ８０８７３ｃｄ／ｍ２、２．７Ｖ及び１００１２６ｃｄ／ｍ２、２
．５Ｖであることがわかる。
【００８０】
　図６は、実施例３のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化
することを示すグラフである。図から、ｍＣＰ－ＢＰ－ＰＸＺベースのドープ及び非ドー
プデバイスの両方が良好な効率と低下した効率を持っていることがわかる。最大電流効率
と外部量子効率は、それぞれ７４．３ｃｄ／Ａ、２２．７％及び７２．３ｃｄ／Ａ、２２
．１％である。輝度が１００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ２４．８％及び
２１．２％である。輝度が１０００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ２３．６
％及び２１．０％である。輝度が１００００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ
１８．１％及び１８．４％である。
【００８１】
　実施例１０：カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料（ｍＣＢＰ－ＢＰ－
ＰＸＺ）のＯＬＥＤｓデバイス性能
【００８２】
　実施例４で調製されたカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料ｍＣＢＰ－
ＢＰ－ＰＸＺ（固体蛍光量子高収率＝７１．２％）を、ドープ及び非ドープデバイスを調
製するための発光材料として使用し、そのデバイス性能をテストして、特性を評価した結
果を図７～８に示す。
【００８３】
　デバイス構造：ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３０ｗｔ％）：ＣＢ
Ｐ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（ドープ構造）；
　ＩＴＯ／ＴＡＰＣ（２５ｎｍ）／ｅｍｉｔｔｅｒ（３５ｎｍ）／ＴｍＰｙＰＢ（５５ｎ
ｍ）／ＬｉＦ（１ｎｍ）／Ａｌ（非ドープ構造）。
【００８４】
　図７は、実施例４のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスのＪ－Ｖ－Ｌグラフである
。図から、ｍＣＢＰ－ＢＰ－ＰＸＺベースのドープ及び非ドープデバイスの最大輝度が高
く、開始電圧が低く、それぞれ７９６４４ｃｄ／ｍ２、２．７Ｖ及び９６８１５ｃｄ／ｍ
２、２．５Ｖであることがわかる。
【００８５】
　図８は、実施例４のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を使用するこ
とによって調製されたドープ及び非ドープＯＬＥＤｓデバイスの効率が輝度に従って変化
することを示すグラフである。図から、ｍＣＰ－ＢＰ－ＰＸＺベースのドープ及び非ドー
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プデバイスの両方が良好な効率と低下した効率を持っていることがわかる。最大電流効率
と外部量子効率は、それぞれ７６．３ｃｄ／Ａ、２３．５％及び７６．５ｃｄ／Ａ、２１
．８％である。輝度が１００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ２２．６％及び
２２．５％である。輝度が１０００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ２２．４
％及び２２．２％である。輝度が１００００ｃｄ／ｍ２の場合、外部量子効率はそれぞれ
１８．５％及び１８．３％である。
【００８６】
　上記のデータは、本発明では、ベンゾイル基の両側に異なる電子供与基を接続すること
により、ＡＩＥ及び遅延蛍光特性の両方を有する分子を得ることを表している。このよう
な材料を発光層として使用して調製されたドープＯＬＥＤは、高い効率を有し、効率ロー
ルオフの程度は小さい。そのような材料に基づいて調製された単純な構造の非ドープＯＬ
ＥＤｓデバイスは、開始電圧が低く、効率が高く、効率ロールオフの程度がさらに低くな
る。要するに、このタイプの材料は、有機エレクトロルミネセンスの分野で非常に幅広い
用途の見通しを持っている。
【００８７】
　本発明の有機エレクトロルミネセンス材料の構造は、好ましくは、
【化１８】

である。
【００８８】
　上記の実施形態は、本発明の好ましい実施形態であるが、本発明の実施形態は、上記の
実施形態に制限されない。本発明の精神及び原理から逸脱することなく行われる他の変更
、修正、置換、組み合わせなどすべてが同等の交換方法は、すべて本発明の保護範囲に含
まれる。
【００８９】
　（付記）
　（付記１）
　式Ｉ：
【化１９】

　又は式ＩＩ：



(21) JP 2021-518871 A 2021.8.5

10

【化２０】

の構造を有するカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料であって、
　式ＩのＲ１とＲ２は異なり、式ＩＩのＲ１

’とＲ２は異なり、Ｒ１、Ｒ１
’及びＲ２は

それぞれ芳香環誘導体の異なる電子供与基であり、Ｒ１、Ｒ１
’は、正孔輸送ホスト材料

の電子供与基又は双極輸送ホスト材料の電子供与基であることを特徴とするカルボニル基
を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【００９０】
　（付記２）
　前記Ｒ１は、
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の１～３２のいずれかであり、
　Ｒ’は水素原子又はアルキル鎖であり、ｎは０から１０までの自然数であることを特徴
とする付記１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【００９１】
　（付記３）
　前記Ｒ１

’は
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の３３から５７のいずれかの構造であり、
　Ｒ’は水素原子又はアルキル基であり、ｎは０から１０までの自然数であることを特徴
とする付記１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【００９２】
　（付記４）
　前記Ｒ２は、
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【化２３】

のａからｏまでの構造のいずれかであり、
　Ｒ’は水素原子又はアルキル鎖であり、ｎは０から１０までの自然数であることを特徴
とする付記１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料。
【００９３】
　（付記５）
　ｐ－フルオロベンゾイルクロリド及び芳香環誘導体Ｒ１Ｈ又はＨＲ１

’Ｈを原料として
使用して、フリーデルクラフツ反応によって有機フッ化物を得る工程と、強アルカリ触媒
の作用下で、有機フッ化物を芳香環誘導体Ｒ２Ｈと反応させて、カルボニル基を含む有機
エレクトロルミネセント材料を得る工程と、を備え、
　Ｒ１Ｈ又はＨＲ１

’ＨのＲ１、Ｒ１
’は、それぞれ式Ｉ及び式ＩＩのものに対応し、Ｒ

２ＨのＲ２は、式Ｉ及び式ＩＩのＲ２に対応することを特徴とする付記１に記載されるカ
ルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を調製するための方法。
【００９４】
　（付記６）
　付記１から４のいずれか一つに記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント
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材料の有機エレクトロルミネセント分野における用途。
【００９５】
　（付記７）
　カルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料を有機エレクトロルミネセンスデ
バイスに使用することを特徴とする付記６に記載の用途。

【図１】 【図２】
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【図３】 【図４】

【図５】 【図６】
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【図７】 【図８】

【手続補正書】
【提出日】令和2年11月20日(2020.11.20)
【手続補正１】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００３６
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００３６】
　（１）ｐ－フルオロベンゾイルクロリド（０．２３２ｇ、１．４６ｍｍｏｌ）とＤＣＢ
（０．７１６ｇ、１．７５ｍｍｏｌ）を５０ｍＬの超脱水ジクロロメタン溶液に溶解し、
よく混合し、ＡｌＣｌ３（０．２７２ｇ、２．０４ｍｍｏｌ）をゆっくりと加える。室温
で３時間反応させ（合成ルートでは、ｒ．ｔ．は室温反応を意味する）、氷冷塩酸溶液を
加え、ジクロロメタンで抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、７０％の収率で白
色の固体ＤＣＢ－ＢＰ－Ｆを得る。
【手続補正２】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００７２
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００７２】
　（２）中間体ＴＣＴＡ－ＢＰ－Ｆ（０．８６２ｇ、１ｍｍｏｌ）及び９，１０－ジヒド
ロ－９，９－ジメチルアクリジン（０．２５１ｇ、１．２ｍｍｏｌ）を２０ｍＬの超脱水
ＤＭＦに溶解し、３回換気した。窒素の保護下で、ｔ－ＢｕＯＫ（０．２２４ｇ、２．０
ｍｍｏｌ）を添加した。１２０°Ｃに加熱し、この温度で１２時間反応させ、ジクロロメ
タンと水で抽出し、濃縮し、カラムを通して粉末を作り、黄緑色の最終生成物ＴＣＴＡ－
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ＢＰ－ＤＭＡＣを得る。収率は６６．６％である。
【手続補正３】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　式Ｉ：
【化１】

の構造を有するカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料であって、

【化２】

の１～４のいずれかであることを特徴とするカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセ
ント材料。
【請求項２】
　ｐ－フルオロベンゾイルクロリド及び芳香環誘導体Ｒ１Ｈを原料として使用して、フリ
ーデルクラフツ反応によって有機フッ化物を得る工程と、強アルカリ触媒の作用下で、有
機フッ化物を芳香環誘導体Ｒ２Ｈと反応させて、カルボニル基を含む有機エレクトロルミ
ネセント材料を得る工程と、を含む有機エレクトロルミネセント材料を調製するための方
法。
【請求項３】
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　請求項１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料の有機エレクト
ロルミネセント分野における使用。
【請求項４】
　請求項１に記載のカルボニル基を含む有機エレクトロルミネセント材料の有機エレクト
ロルミネセンスデバイスにおける使用。
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【要約の続き】

の構造を有し、式ＩのＲ１とＲ２が異なり、式ＩＩのＲ１
’とＲ２が異なり、Ｒ１、Ｒ１

’およびＲ２はそれぞれ芳
香環誘導体の異なる電子供与基であり、Ｒ１、Ｒ１

’は、正孔輸送ホスト材料の電子供与基または双極輸送ホスト材
料の電子供与基である。本発明の発行材料は、ホスト材料およびベンゾイル基と組み合わされた誘導体に基づく有機
エレクトロルミネセント材料であり、ＡＩＥおよび遅延蛍光特性、高効率固体発光、高電気励起利用率および双極性
の特徴を有する。本発明の有機エレクトロルミネセント材料によって調製された有機エレクトロルミネセントデバイ
スは、非常に良好な性能を有し、有機エレクトロルミネセントの分野において幅広い用途の見通しを有する。
【選択図】なし
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