
(57)【要約】
【課題】　　　高い電子輸送性と正孔阻止性を併せ持つ電子輸送材料と、これを用いた有
機電界発光素子を提供する。
【解決手段】　下記一般式（Ｉ）で表わされることを特徴とする電子輸送材料。
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　

（式中、環Ａはピリジン環基であり、Ｒ１ およびＲ４ は任意の置換基である。Ｒ２ および
Ｒ３ は、各々独立に水素原子または任意の置換基を表す。
　環Ａの数を表すｎは１～１０の整数であり、Ｚは直接結合またはｎ価の連結基を表す。
但し、ｎ＝１の場合、Ｚは環Ａに結合する任意の置換基に相当する。またｎ≧２の場合、
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 下 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 わ さ れ る こ と を 特 徴 と す る 電 子 輸 送 材 料 。
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
（ 式 中 、 環 Ａ は ピ リ ジ ン 環 で あ り 、 Ｒ １ お よ び Ｒ ４ は 任 意 の 置 換 基 で あ る 。 Ｒ ２ お よ び Ｒ
３ は 、 各 々 独 立 に 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す 。
　 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ は １ ～ １ ０ の 整 数 で あ り 、 Ｚ は 直 接 結 合 ま た は ｎ 価 の 連 結 基 を 表 す 。
但 し 、 ｎ ＝ １ の 場 合 、 Ｚ は 環 Ａ に 結 合 す る 任 意 の 置 換 基 に 相 当 す る 。 ま た ｎ ≧ ２ の 場 合 、
１ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の Ｒ １ ～ Ｒ ４ は 、 各 々 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。
　 な お 、 Ｒ １ ～ Ｒ ４ お よ び Ｚ は 、 ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 含 ま な い 。 ）
【 請 求 項 ２ 】
　 一 般 式 （ Ｉ ） に お け る Ｒ １ お よ び Ｒ ４ が 、 各 々 独 立 に 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 芳 香
族 炭 化 水 素 基 で あ る 、 請 求 項 １ に 記 載 の 電 子 輸 送 材 料 。
【 請 求 項 ３ 】
　 一 般 式 （ Ｉ ） に お け る Ｒ ２ お よ び Ｒ ３ が 、 各 々 独 立 に 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 炭 化
水 素 基 で あ る 、 請 求 項 １ ま た は ２ に 記 載 の 電 子 輸 送 材 料 。
【 請 求 項 ４ 】
　 基 板 上 に 、 陽 極 、 陰 極 、 お よ び こ れ ら 両 極 間 に 設 け ら れ た 有 機 発 光 層 を 有 し 、 請 求 項 １
な い し ３ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 電 子 輸 送 材 料 を 含 む 層 を 有 す る 、 有 機 電 界 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ５ 】
　 請 求 項 １ な い し ３ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 電 子 輸 送 材 料 を 含 む 層 が 有 機 発 光 層 で あ る 、
請 求 項 ４ に 記 載 の 有 機 電 界 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ６ 】
　 請 求 項 １ な い し ３ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 電 子 輸 送 材 料 を 含 む 層 を 、 有 機 発 光 層 と 陰 極
と の 間 に 有 す る 、 請 求 項 ４ に 記 載 の 有 機 電 界 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ７ 】
　 有 機 発 光 層 と 陰 極 と の 間 に 有 す る 、 請 求 項 １ な い し ３ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 電 子 輸 送
材 料 を 含 む 層 が 、 有 機 発 光 層 の 陰 極 側 界 面 に 接 す る 層 で あ る 請 求 項 ６ に 記 載 の 有 機 電 界 発
光 素 子 。
【 請 求 項 ８ 】
　 更 に 、 有 機 発 光 層 に 、 請 求 項 １ な い し ３ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 電 子 輸 送 材 料 を 含 む 、
請 求 項 ６ ま た は ７ に 記 載 の 有 機 電 界 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ９ 】
　 有 機 発 光 層 が 、 Ｉ ｒ 、 Ｐ ｔ 、 Ａ ｕ ま た は Ｐ ｄ を 中 心 金 属 と す る 有 機 金 属 錯 体 を 含 有 す る
、 請 求 項 ４ な い し ８ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 有 機 電 界 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 該 有 機 金 属 錯 体 が 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る 配 位
子 を 有 す る 、 請 求 項 ９ に 記 載 の 有 機 電 界 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ １ 】
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　 下 記 一 般 式 （ II） で 表 わ さ れ る 化 合 物 で あ っ て 、 該 化 合 物 が 最 安 定 化 構 造 を と っ た 際 に
、 平 面 構 造 と な ら な い 化 合 物 。
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
（ 式 中 、 環 Ｂ は ピ リ ジ ン 環 で あ る 。
　 Ｒ 5 お よ び Ｒ 8 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基
で あ る 。
　 Ｒ 6 お よ び Ｒ 7 は 、 各 々 独 立 に 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す 。
　 ｍ は 、 環 Ｂ の 数 を 表 す ２ ～ １ ０ の 整 数 で あ る 。
　 Ｚ 1 は 、 １ 分 子 中 の 複 数 の 環 Ｂ を 結 合 す る 、 直 接 結 合 、 ま た は 、 ｍ 価 の 芳 香 族 炭 化 水 素
基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 す 。
　 １ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の 環 Ｂ は 、 Ｚ 1 を 介 し て 共 役 す る 。
　 １ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の Ｒ 5 ～ Ｒ 8 は 、 各 々 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。
　 ま た 、 Ｒ 5 ～ Ｒ 8 お よ び Ｚ 1 は 、 ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 含 ま な い 。 ）
【 請 求 項 １ ２ 】
　 一 般 式 （ II） に お い て 、 Ｒ 5 、 Ｒ 8 お よ び Ｚ 1 が 、 各 々 独 立 に 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良
い 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る 、 請 求 項 １ １ に 記 載 の 化 合 物 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 一 般 式 （ II） で 表 わ さ れ る 化 合 物 が 、 最 安 定 化 構 造 を 取 っ た 際 に 、 少 な く と も ２ つ の 環
Ｂ お よ び Ｚ 1 が 同 一 平 面 上 に あ る こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 １ １ ま た は １ ２ に 記 載 の 化 合 物
。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 下 記 一 般 式 （ III） で 表 わ さ れ る 化 合 物 。
【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
（ 式 中 、 環 Ｄ は ピ リ ジ ン 環 を 表 す 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 芳 香 族 基 を 表 す 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は
、 そ れ ぞ れ 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 環 Ｄ は 、 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 以 外 に も 置 換 基
を 有 し て い て も よ い 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 、 置 換 基 と し て 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 有 し て い て も
よ い 。 該 芳 香 族 炭 化 水 素 基 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 た だ し 、 分 子 内 に は 環 Ｄ 以 外
に 、 ピ リ ジ ン 環 は 存 在 し な い 。 ）
【 請 求 項 １ ５ 】
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　 上 記 一 般 式 （ III） で 表 わ さ れ る 化 合 物 が 、 下 記 一 般 式 （ III-１ ） で あ る 、 請 求 項 １ ４
に 記 載 の 化 合 物 。
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
（ 式 中 、 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 水 素 原 子 ま た は 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 表 す 。 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 、
そ れ ぞ れ 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 ま た 、 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 、 互 い に 結 合 し 、
縮 合 型 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 形 成 し て も よ い 。 環 Ｄ は 、 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 以 外 に も 置 換 基 を 有 し
て い て も よ い 。 ま た 、 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 は 、 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 以 外 に も 置 換 基 を 有 し て い て も よ い
。 ）
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 新 規 な 有 機 化 合 物 に 関 す る も の で あ り 、 詳 し く は 電 気 的 な 酸 化 や 還 元 を 繰 返 し
受 け て も 安 定 な 有 機 化 合 物 と そ れ を 用 い た 高 効 率 か つ 長 寿 命 の 有 機 Ｅ Ｌ 素 子 に 関 す る も の
で あ る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 従 来 、 薄 膜 型 の 電 界 発 光 （ Ｅ Ｌ ） 素 子 と し て は 、 無 機 材 料 の II－ VI族 化 合 物 半 導 体 で あ
る Ｚ ｎ Ｓ 、 Ｃ ａ Ｓ 、 Ｓ ｒ Ｓ 等 に 、 発 光 中 心 で あ る Ｍ ｎ や 希 土 類 元 素 （ Ｅ ｕ 、 Ｃ ｅ 、 Ｔ ｂ 、
Ｓ ｍ 等 ） を ド ー プ し た も の が 一 般 的 で あ る が 、 上 記 の 無 機 材 料 か ら 作 製 し た Ｅ Ｌ 素 子 は 、
　 １ ） 交 流 駆 動 が 必 要 （ 50～ 1000Ｈ ｚ ） 、
　 ２ ） 駆 動 電 圧 が 高 い （ ～ 200Ｖ ） 、
　 ３ ） フ ル カ ラ ー 化 が 困 難 （ 特 に 青 色 ） 、
　 ４ ） 周 辺 駆 動 回 路 の コ ス ト が 高 い 、
と い う 問 題 点 を 有 し て い る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 し か し 、 近 年 、 上 記 問 題 点 の 改 良 の た め 、 有 機 薄 膜 を 用 い た Ｅ Ｌ 素 子 の 開 発 が 行 わ れ る
よ う に な っ た 。 特 に 、 発 光 効 率 を 高 め る た め 、 電 極 か ら の キ ャ リ ア ー 注 入 の 効 率 向 上 を 目
的 と し て 電 極 の 種 類 の 最 適 化 を 行 い 、 芳 香 族 ジ ア ミ ン か ら 成 る 正 孔 輸 送 層 と ８ － ヒ ド ロ キ
シ キ ノ リ ン の ア ル ミ ニ ウ ム 錯 体 か ら 成 る 発 光 層 と を 設 け た 有 機 電 界 発 光 素 子 の 開 発 （ 非 特
許 文 献 １ 参 照 ） に よ り 、 従 来 の ア ン ト ラ セ ン 等 の 単 結 晶 を 用 い た Ｅ Ｌ 素 子 と 比 較 し て 発 光
効 率 の 大 幅 な 改 善 が な さ れ て い る 。 ま た 、 例 え ば 、 ８ － ヒ ド ロ キ シ キ ノ リ ン の ア ル ミ ニ ウ
ム 錯 体 を ホ ス ト 材 料 と し て 、 ク マ リ ン 等 の レ ー ザ ー 用 蛍 光 色 素 を ド ー プ す る こ と （ 非 特 許
文 献 ２ 参 照 ） で 、 発 光 効 率 の 向 上 や 発 光 波 長 の 変 換 等 も 行 わ れ て お り 、 実 用 特 性 に 近 づ い
て い る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 上 記 の 様 な 低 分 子 材 料 を 用 い た 電 界 発 光 素 子 の 他 に も 、 発 光 層 の 材 料 と し て 、 ポ リ （ ｐ
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－ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン ） 、 ポ リ ［ 2-メ ト キ シ -5-(2-エ チ ル ヘ キ シ ル オ キ シ )-1,4-フ ェ ニ レ
ン ビ ニ レ ン ］ 、 ポ リ （ 3-ア ル キ ル チ オ フ ェ ン ） 等 の 高 分 子 材 料 を 用 い た 電 界 発 光 素 子 の 開
発 や 、 ポ リ ビ ニ ル カ ル バ ゾ ー ル 等 の 高 分 子 に 低 分 子 の 発 光 材 料 と 電 子 移 動 材 料 を 混 合 し た
素 子 の 開 発 も 行 わ れ て い る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 素 子 の 発 光 効 率 を 上 げ る 試 み と し て 、 蛍 光 で は な く 燐 光 を 用 い る こ と も 検 討 さ れ て い る
。 燐 光 を 用 い る 、 即 ち 、 三 重 項 励 起 状 態 か ら の 発 光 を 利 用 す れ ば 、 従 来 の 蛍 光 （ 一 重 項 ）
を 用 い た 素 子 と 比 べ て 、 ３ 倍 程 度 の 効 率 向 上 が 期 待 さ れ る 。 こ の 目 的 の た め に ク マ リ ン 誘
導 体 や ベ ン ゾ フ ェ ノ ン 誘 導 体 を 発 光 層 と す る こ と が 検 討 さ れ た が （ 非 特 許 文 献 ３ 参 照 ） 、
極 め て 低 い 輝 度 し か 得 ら れ な か っ た 。 そ の 後 、 三 重 項 状 態 を 利 用 す る 試 み と し て 、 ユ ー ロ
ピ ウ ム 錯 体 を 用 い る こ と が 検 討 さ れ て き た が 、 こ れ も 高 効 率 の 発 光 に は 至 ら な か っ た 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 最 近 、 以 下 に 示 す 白 金 錯 体 （ Ｔ － １ ） を 用 い る こ と で 、 高 効 率 の 赤 色 発 光 が 可 能 な こ と
が 報 告 さ れ た （ 非 特 許 文 献 ４ 参 照 ） 。 そ の 後 、 以 下 に 示 す イ リ ジ ウ ム 錯 体 （ Ｔ － ２ ） を 発
光 層 に ド ー プ す る こ と で 、 さ ら に 緑 色 発 光 で 効 率 が 大 き く 改 善 さ れ て い る （ 非 特 許 文 献 ５
参 照 ） 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 有 機 電 界 発 光 素 子 を フ ラ ッ ト パ ネ ル ・ デ ィ ス プ レ イ 等 の 表 示 素 子 に 応 用 す る た め に は 、
素 子 の 発 光 効 率 を 改 善 す る と 同 時 に 駆 動 時 の 安 定 性 を 十 分 に 確 保 す る 必 要 が あ る 。
　 し か し な が ら 、 前 述 の 文 献 に 記 載 の 燐 光 分 子 （ Ｔ － ２ ） を 用 い た 有 機 電 界 発 光 素 子 は 、
高 効 率 発 光 で は あ る が 、 駆 動 安 定 性 が 実 用 に は 不 十 分 で あ り （ 非 特 許 文 献 ６ ） 、 高 効 率 な
表 示 素 子 の 実 現 は 困 難 な 状 況 で あ る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 こ れ ま で に 開 発 さ れ た 燐 光 分 子 を 用 い た 有 機 電 界 発 光 素 子 の 多 く は 、 発 光 層 の ホ ス ト と
し て 　 カ ル バ ゾ リ ル 基 を 含 む 材 料 を 用 い る こ と を 特 徴 と し て い る 。 例 え ば 、 前 記 文 献 （ 非
特 許 文 献 ５ ） で は ホ ス ト 材 料 と し て 以 下 に 示 す ビ フ ェ ニ ル 誘 導 体 を 用 い て い る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
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【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ １ 】
　 し か し な が ら 、 正 孔 注 入 ／ 輸 送 層 に ト リ ア リ ー ル ア ミ ン 系 化 合 物 を 、 電 子 注 入 ／ 輸 送 層
に ア ル ミ ニ ウ ム 錯 体 を 用 い た 素 子 で は 、 正 孔 の 移 動 度 が 電 子 の 移 動 度 を 上 回 る 傾 向 に あ り
、 こ の よ う な 有 機 電 界 発 光 素 子 に お い て 、 発 光 層 の ホ ス ト 材 料 に 、 通 常 の ト リ ア リ ー ル ア
ミ ン 系 化 合 物 お よ び ／ ま た は カ ル バ ゾ ー ル 系 化 合 物 を 用 い る と 、 ど う し て も 電 荷 の 再 結 合
位 置 が 陰 極 側 に 偏 る 傾 向 が あ り 、 バ ラ ン ス を 取 り 辛 く な る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 新 し い 材 料 系 と し て は 、 特 許 文 献 １ お よ び ２ に お い て 、 蛍 光 発 光 素 子 用 途 あ る い は 電 子
写 真 感 光 体 用 の 正 孔 輸 送 材 料 お よ び ／ ま た は 発 光 層 材 料 用 途 に 下 記 化 合 物 に 代 表 さ れ る ピ
リ ジ ン 系 化 合 物 が 提 案 さ れ て い る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ ４ 】
　 し か し な が ら 、 こ れ ら は ピ リ ジ ン 環 上 の 窒 素 原 子 と 、 ア リ ー ル ア ミ ノ 基 （ カ ル バ ゾ ー ル
基 を 含 む ） 上 の 窒 素 原 子 同 士 が 共 役 可 能 な 構 造 を 有 し て い る た め 、 酸 化 還 元 電 位 差 が 比 較
的 小 さ く 、 青 色 発 光 素 子 や 燐 光 発 光 素 子 に 適 用 す る に は 性 能 的 に 不 充 分 で あ る と 考 え ら れ
る 。
　 ま た 、 特 許 文 献 ３ に は 下 記 一 般 式 で 示 さ れ る 蛍 光 材 料 が 提 案 さ れ て い る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
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【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ ６ 】
　 し か し 上 記 化 合 物 は 、 主 と し て 青 色 発 光 を 持 つ 蛍 光 色 素 と し て 提 案 さ れ て い る の み で 、
そ れ 以 外 の 、 具 体 的 な 用 途 へ の 適 用 方 法 な ど に つ い て は 開 示 が な い 。
　 一 方 、 青 色 発 光 素 子 や 燐 光 素 子 に お い て は 、 陰 極 側 に 偏 り が ち な 再 結 合 領 域 を 発 光 層 に
集 中 さ せ る こ と に よ っ て 、 発 光 層 中 で の 励 起 子 生 成 効 率 を 向 上 さ せ 、 発 光 の 高 効 率 化 ・ 発
光 色 の 高 純 度 化 を 実 現 す る た め に 、 発 光 層 と 電 子 輸 送 層 の 間 に 正 孔 阻 止 層 を 設 け る こ と が
検 討 さ れ て い る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 発 光 層 と 陰 極 と の 間 に 設 け る 正 孔 阻 止 層 と し て は 、 発 光 層 の イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル よ り
も 大 き な イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル を 有 す る 材 料 と し て 、 ト リ ス （ 5,7-ジ ク ロ ル -8-ヒ ド ロ キ
シ キ ノ リ ノ ） ア ル ミ ニ ウ ム  （ 特 許 文 献 ４ 参 照 ） や 、 シ ラ シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ン （ 特 許 文 献
５ 参 照 ） な ど が 提 案 さ れ て い る が 、 こ れ ら を 用 い た 有 機 電 界 発 光 素 子 の 駆 動 安 定 性 は 十 分
で は な か っ た 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 こ の 駆 動 劣 化 の 要 因 と し て は 、 正 孔 阻 止 材 料 の ガ ラ ス 転 移 温 度 （ Tg） が 低 い 事 に 由 来 す
る 熱 劣 化 や 、 電 子 や 正 孔 の 注 入 に よ り 正 孔 阻 止 材 料 が 還 元 ・ 酸 化 劣 化 し て し ま う 電 気 化 学
的 要 因 な ど が 指 摘 さ れ て い る 。
　 イ リ ジ ウ ム 錯 体 な ど の 高 効 率 燐 光 発 光 素 子 に は 、 Balq（ aluminum(III) bis(2-methyl-8
-quinolinato)4-phenylphenolate） や SAlq（ aluminum(III)bis(2-methyl-8-quinolinato)
triphenylsilanolate） な ど の ア ル ミ ニ ウ ム 錯 体 系 正 孔 阻 止 材 料 が 盛 ん に 用 い ら れ 、 一 定
の 長 寿 命 化 に 成 功 し て い る （ 非 特 許 文 献 ７ 参 照 ） 。 し か し な が ら 、 こ れ ら で は 正 孔 阻 止 能
が 十 分 で な い た め に 素 子 発 光 効 率 が 不 十 分 で あ っ た り 、 正 孔 の 一 部 が 正 孔 阻 止 材 料 を 通 過
し て 電 子 輸 送 層 へ 抜 け て し ま う こ と に よ っ て 電 子 輸 送 材 料 の 酸 化 劣 化 が 起 こ っ た り す る 問
題 が あ っ た 。
【 特 許 文 献 １ 】 特 開 ２ ０ ０ ０ － １ ８ ６ ０ ６ ６ 号 公 報
【 特 許 文 献 ２ 】 特 開 ２ ０ ０ ０ － １ ６ ９ ４ ４ ８ 号 公 報
【 特 許 文 献 ３ 】 Ｃ Ｓ － ２ ６ ２ ５ ８ ５ 号 公 報
【 特 許 文 献 ４ 】 特 開 平 ２ － １ ９ ５ ６ ８ ３ 号 公 報
【 特 許 文 献 ５ 】 特 開 平 ９ － ８ ７ ６ １ ６ 号 公 報
【 非 特 許 文 献 １ 】 Appl. Phys. Lett., 51巻 , 913頁 ， 1987年
【 非 特 許 文 献 ２ 】 J. Appl. Phys., 65巻 , 3610頁 ， 1989年
【 非 特 許 文 献 ３ 】 第 51回 応 用 物 理 学 会 連 合 講 演 会 、 28a-PB-7、 1990年
【 非 特 許 文 献 ４ 】 Nature, 395巻 ， 151頁 ， 1998年
【 非 特 許 文 献 ５ 】 Appl. Phys. Lett., 75巻 ， 4頁 ， 1999年
【 非 特 許 文 献 ６ 】 Jpn. J.Appl. Phys., 38巻 ， L1502頁 ， 1999年
【 非 特 許 文 献 ７ 】 Appl. Phys. Lett., 81巻 ， 162頁 ， 2002年
【 発 明 の 開 示 】
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【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
【 ０ ０ １ ９ 】
　 上 述 の 理 由 か ら 、 発 光 層 中 で の 速 や か な 電 荷 の 再 結 合 と ド ー パ ン ト の 高 発 光 効 率 の 実 現
、 あ る い は 発 光 層 を 通 過 す る 正 孔 が 電 子 輸 送 層 へ 抜 け る の を 阻 止 す る こ と 、 お よ び 正 孔 阻
止 材 料 自 体 が 電 気 的 酸 化 還 元 耐 久 性 を 有 し て い る こ と が 必 要 で あ り 、 高 発 光 効 率 か つ 安 定
な 素 子 を 作 製 す る た め の 材 料 お よ び 素 子 構 造 に 対 し て 、 更 な る 改 良 検 討 が 望 ま れ て い た 。
　 本 発 明 者 は 上 記 実 状 に 鑑 み 、 電 子 輸 送 性 に 優 れ 、 優 れ た 電 気 的 酸 化 還 元 耐 久 性 と 広 い 酸
化 還 元 電 位 差 を 有 す る 電 荷 輸 送 材 料 の 提 供 、 更 に は 高 効 率 か つ 高 い 駆 動 安 定 性 を 有 す る 有
機 電 界 発 光 素 子 を 提 供 す る こ と を 目 的 と し て 鋭 意 検 討 し た 結 果 、 特 定 の 化 合 物 を 用 い る こ
と で 上 記 課 題 を 解 決 す る こ と が で き る こ と を 見 出 し 、 本 発 明 を 完 成 す る に 至 っ た 。
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 即 ち 本 発 明 は 下 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 わ さ れ る こ と を 特 徴 と す る 電 子 輸 送 材 料 、
【 ０ ０ ２ １ 】
【 化 ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ２ 】
（ 式 中 、 環 Ａ は ピ リ ジ ン 環 で あ り 、 Ｒ １ お よ び Ｒ ４ は 任 意 の 置 換 基 で あ る 。 Ｒ ２ お よ び Ｒ
３ は 、 各 々 独 立 に 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す 。
　 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ は １ ～ １ ０ の 整 数 で あ り 、 Ｚ は 直 接 結 合 ま た は ｎ 価 の 連 結 基 を 表 す 。
但 し 、 ｎ ＝ １ の 場 合 、 Ｚ は 環 Ａ に 結 合 す る 任 意 の 置 換 基 に 相 当 す る 。 ま た ｎ ≧ ２ の 場 合 、
１ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の Ｒ １ ～ Ｒ ４ は 、 各 々 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 な お 、 Ｒ １ な い し Ｒ ４ お よ び Ｚ は 、 ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 含 ま な い 。 ）
お よ び こ れ を 用 い た 有 機 電 界 発 光 素 子 に 存 す る 。 ま た 、 本 発 明 は 、 下 記 一 般 式 （ II） で 表
わ さ れ る こ と を 特 徴 と す る 化 合 物 で あ っ て 、 該 化 合 物 が 最 安 定 化 構 造 を と っ た 際 に 、 平 面
構 造 と な ら な い 化 合 物 に 存 す る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
【 化 ６ 】
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【 ０ ０ ２ ５ 】
（ 式 中 、 環 Ｂ は ピ リ ジ ン 環 で あ る 。
Ｒ 5 お よ び Ｒ 8 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 で
あ る 。
Ｒ 6 お よ び Ｒ 7 は 、 各 々 独 立 に 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す 。
ｍ は 、 環 Ｂ の 数 を 表 す ２ ～ １ ０ の 整 数 で あ る 。
Ｚ 1 は 、 １ 分 子 中 の 複 数 の 環 Ｂ を 結 合 す る 、 直 接 結 合 、 ま た は 、 ｍ 価 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基
或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 す 。
１ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の 環 Ｂ は 、 Ｚ 1 を 介 し て 共 役 す る 。
１ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の Ｒ 5 ～ Ｒ 8 は 、 各 々 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。
ま た 、 Ｒ 5 ～ Ｒ 8 お よ び Ｚ 1 は 、 ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 含 ま な い 。 ）
　 一 般 式 （ II） で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 分 子 構 造 と し て 、 実 質 的 に 単 一 平 面 構 造 を 取 り え な
い 構 造 で あ る た め 、 分 子 間 で の π － π ス タ ッ キ ン グ 相 互 作 用 が 抑 制 さ れ 、 非 晶 質 性 、 溶 解
性 、 昇 華 性 に 優 れ て い る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 ま た 、 ひ い て は 分 子 の 集 合 体 で あ る 膜 と し た と き 、 溶 液 状 態 （ 分 子 同 士 が 散 ら ば っ て い
る 状 態 ） に 比 べ 、 吸 収 極 大 波 長 や 蛍 光 発 光 極 大 波 長 が 増 大 し て し ま う 現 象 を 抑 制 す る こ と
が で き 、 ま た 、 三 重 項 励 起 準 位 が 低 下 し て し ま う 現 象 や 電 気 酸 化 還 元 電 位 差 が 低 下 し て し
ま う 現 象 を も 抑 制 す る こ と が で き る た め 、 （ 光 、 電 気 、 熱 な ど の ） 大 き な エ ネ ル ギ ー を 蓄
積 し 、 そ し て 効 率 よ く 蓄 積 し た エ ネ ル ギ ー を （ 光 、 電 気 、 熱 な ど と し て ） 放 出 す る こ と が
可 能 と な る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
　 ま た 、 本 発 明 は 、 下 記 一 般 式 （ III） で 表 わ さ れ る 化 合 物 に 存 す る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
【 化 ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ９ 】
（ 式 中 、 環 Ｄ は ピ リ ジ ン 環 を 表 す 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 芳 香 族 基 を 表 す 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は
、 そ れ ぞ れ 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 環 Ｄ は 、 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 以 外 に も 置 換 基
を 有 し て い て も よ い 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 、 置 換 基 と し て 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 有 し て い て も
よ い 。 該 芳 香 族 炭 化 水 素 基 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 た だ し 、 分 子 内 に は 環 Ｄ 以 外
に 、 ピ リ ジ ン 環 は 存 在 し な い 。 ）
　 一 般 式 （ III） で 表 わ さ れ る 化 合 物 は 、 分 子 内 に ピ リ ジ ン 環 が １ つ だ け で あ り 、 か つ 、
そ の ２ ， ４ ， ６ － 位 が 芳 香 族 基 で 置 換 さ れ て い る た め 、 安 定 し た 電 子 輸 送 性 を 有 し て い る
上 、 極 め て 優 れ た 正 孔 阻 止 性 を 有 す る こ と に よ り 、 電 子 輸 送 性 を 損 な わ ず に 、 優 れ た 耐 熱
性 や 高 い 三 重 項 励 起 基 準 を も 実 現 可 能 に な る 。
【 発 明 の 効 果 】
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 本 発 明 の 電 荷 輸 送 材 料 は 、 高 い 電 子 輸 送 性 と 正 孔 阻 止 性 を 併 せ 持 つ た め 、 様 々 な 用 途 に
有 効 で あ る 。 ま た 、 こ の よ う な 化 合 物 を 、 特 に 有 機 電 界 発 光 素 子 に お け る 発 光 層 の 陰 極 側
界 面 に 接 し て 設 け ら れ る 層 に 使 用 す る こ と に よ り 、 発 光 効 率 が 高 く 、 駆 動 寿 命 の 長 い 素 子
を 得 る こ と が で き る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ ３ １ 】
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　 以 下 に 記 載 す る 構 成 要 件 の 説 明 は 、 本 発 明 の 実 施 態 様 の 一 例 （ 代 表 例 ） で あ り 、 こ れ ら
の 内 容 に 特 定 は さ れ な い 。
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 は 、 下 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 わ さ れ る こ と を 特 徴 と す る 電 子 輸 送 材
料 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
【 化 ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ３ 】
（ 式 中 、 環 Ａ は ピ リ ジ ン 環 で あ り 、 Ｒ １ お よ び Ｒ ４ は 任 意 の 置 換 基 で あ る 。 Ｒ ２ お よ び Ｒ
３ は 、 各 々 独 立 に 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す 。
　 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ は １ ～ １ ０ の 整 数 で あ り 、 Ｚ は 直 接 結 合 ま た は ｎ 価 の 連 結 基 を 表 す 。
但 し 、 ｎ ＝ １ の 場 合 、 Ｚ は 環 Ａ に 結 合 す る 任 意 の 置 換 基 に 相 当 す る 。 ま た ｎ ≧ ２ の 場 合 、
１ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の Ｒ １ ～ Ｒ ４ は 、 各 々 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 な お
、 Ｒ １ ～ Ｒ ４ お よ び Ｚ は 、 ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 含 ま な い 。 ）
　 一 般 式 （ Ｉ ） に お け る 環 Ａ と は 、 ２ ， ４ ， ６ － 位 に （ ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 持 た な い
） 任 意 の 置 換 基 を 有 す る ピ リ ジ ン 環 で あ る 。 ２ ， ４ ， ６ － 位 に 置 換 基 を 有 す る ピ リ ジ ン 環
を 用 い る こ と に よ っ て 電 気 的 酸 化 還 元 耐 久 性 に 優 れ た 電 子 輸 送 材 料 と な る の で あ る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 但 し 、 ３ ， ５ － 位 に は 水 素 原 子 ま た は （ ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 含 ま な い ） 任 意 の 置 換
基 が 適 用 可 能 で あ る 。
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の 重 要 な 特 性 で あ る 正 孔 阻 止 性 は 、 ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 有 し
て い る と 、 著 し く 損 な わ れ て し ま う の で 、 該 骨 格 を 含 ん で い な い の が 好 ま し い 。 更 に 、 ジ
ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 ほ ど で は な い が 、 強 い 正 孔 輸 送 性 を 有 し 、 正 孔 阻 止 性 を 低 下 さ せ て し
ま う と の 理 由 か ら 、 ア リ ー ル オ キ シ ド 骨 格 や ア リ ー ル ス ル フ ィ ド 骨 格 を も 含 ん で い な い 場
合 が 、 よ り 好 ま し い 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 本 発 明 に お け る ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 と は 、 Ｎ 原 子 上 に 置 換 基 と し て 任 意 の 芳 香 環 が 少
な く と も ２ つ 置 換 さ れ た ア ミ ン 骨 格 を 指 し 、 例 え ば ジ フ ェ ニ ル ア ミ ン 骨 格 、 フ ェ ニ ル ナ フ
チ ル 骨 格 、 ト リ フ ェ ニ ル ア ミ ン 骨 格 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ま た 、 置 換 基 同 士 が 結 合 し て 環 を
成 し て い る も の も 含 み 、 例 え ば カ ル バ ゾ ー ル 骨 格 、 Ｎ － フ ェ ニ ル カ ル バ ゾ ー ル 骨 格 、 Ｎ －
フ ェ ニ ル イ ン ド ー ル 骨 格 な ど が 挙 げ ら れ る （ 但 し 、 二 重 結 合 に よ っ て Ｎ 原 子 と 置 換 基 が 結
合 し て い る 骨 格 を 除 く （ 例 ： ア ク リ ジ ン 、 フ ェ ナ ジ ン な ど ） ） 。 い ず れ も 、 極 め て 強 い 正
孔 輸 送 性 を 有 す る 骨 格 の 一 つ で あ る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 本 発 明 に お け る ア リ ー ル オ キ シ ド 骨 格 と は 、 Ｏ 原 子 上 に 置 換 基 と し て 芳 香 環 が 少 な く と
も １ つ 置 換 さ れ た オ キ シ ド 骨 格 を 指 し 、 例 え ば フ ェ ニ ル オ キ シ ド 骨 格 、 ジ フ ェ ニ ル オ キ シ
ド 骨 格 等 が 挙 げ ら れ る 。 ま た 、 置 換 基 同 士 が 結 合 し て 環 を 成 し て い る も の も 含 み 、 例 え ば
ベ ン ゾ フ ラ ン 骨 格 、 ジ ベ ン ゾ フ ラ ン 骨 格 、 ジ ベ ン ゾ ［ １ ， ４ ］ ジ オ キ シ ン 骨 格 な ど が 挙 げ
ら れ る 。 い ず れ も 、 強 い 正 孔 輸 送 性 を 有 す る 骨 格 の 一 つ で あ る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
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　 本 発 明 に お け る ア リ ー ル ス ル フ ィ ド 骨 格 と は 、 Ｓ 原 子 上 に 置 換 基 と し て 芳 香 環 が 少 な く
と も １ つ 置 換 さ れ た ス ル フ ィ ド 骨 格 を 指 し 、 例 え ば フ ェ ニ ル ス ル フ ィ ド 骨 格 、 ジ フ ェ ニ ル
ス ル フ ィ ド 骨 格 等 が 挙 げ ら れ る 。 ま た 、 置 換 基 同 士 が 結 合 し て 環 を 成 し て い る も の も 含 み
、 例 え ば ベ ン ゾ チ オ フ ェ ン 骨 格 、 ジ ベ ン ゾ チ オ フ ェ ン 骨 格 、 チ ア ン ト レ ン 骨 格 な ど が 挙 げ
ら れ る 。 い す れ も 、 強 い 正 孔 輸 送 性 を 有 す る 骨 格 の 一 つ で あ る 。
（ Ｒ 1 ～ Ｒ 4 ）
　 環 Ａ 上 の 置 換 基 で あ る 本 発 明 記 載 の Ｒ １ ～ Ｒ ４ お よ び （ 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ が １ の と き の
） Ｚ と は 、 （ ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 持 た な い ） 任 意 の 基 を 適 用 可 能 で あ り 、 各 々 が 同 一
で あ っ て も 異 な っ て い て も よ く 、 互 い に 結 合 し て 環 を 成 し て い て も よ い 。
例 と し て は 、
　 ハ ロ ゲ ン 原 子 （ フ ッ 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 臭 素 原 子 、 ヨ ウ 素 原 子 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル キ ル 基 （ 好 ま し く は 炭 素 数 １ か ら ８ の 直 鎖 ま た は 分 岐 の
ア ル キ ル 基 で あ り 、 た と え ば メ チ ル 、 エ チ ル 、 n-プ ロ ピ ル 、 2-プ ロ ピ ル 、 n-ブ チ ル 、 イ ソ
ブ チ ル 、 tert-ブ チ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル ケ ニ ル 基 （ た と え ば 、 炭 素 数 １ か ら ８ の ア ル ケ ニ ル 基 で
あ り 、 た と え ば ビ ニ ル 、 ア リ ル 、 1-ブ テ ニ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル キ ニ ル 基 （ た と え ば 、 炭 素 数 １ か ら ８ の ア ル キ ニ ル 基 で
あ り 、 た と え ば エ チ ニ ル 、 プ ロ パ ル ギ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ラ ル キ ル 基 （ た と え ば 、 炭 素 数 １ か ら ８ の ア ラ ル キ ル 基
で あ り 、 た と え ば ベ ン ジ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア シ ル 基 （ 好 ま し く は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 炭 素 数
１ ～ ８ の ア シ ル 基 で あ り 、 た と え ば ホ ル ミ ル 、 ア セ チ ル 、 ベ ン ゾ イ ル 基 な ど が 含 ま れ る ）
、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 （ 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て も よ
い 炭 素 数 ２ ～ １ ３ の ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 で あ り 、 た と え ば メ ト キ シ カ ル ボ ニ
ル 、 エ ト キ シ カ ル ボ ニ ル 基 な ど が 含 ま れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア リ ー ル オ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 （ 好 ま し く は 置 換 基 を 有
し て も よ い 炭 素 数 ２ ～ １ ３ の ア リ ー ル オ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 で あ り 、 た と え ば ア セ
ト キ シ 基 な ど が 含 ま れ る ） 、
　 カ ル ボ キ シ ル 基 、
【 ０ ０ ３ ８ 】
【 化 ９ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ９ 】
（ Ｒ a は 任 意 の 置 換 基 で あ り 、 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 炭 素 数 １ ～ ８ の ア ル
キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、 ア リ ー ル 基 の 何 れ か で あ る 。 Ｒ b は 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基
で あ り 、 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 炭 素 数 １ ～ ８ の ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基
、 ア リ ー ル 基 の 何 れ か で あ る 。 ） 、
【 ０ ０ ４ ０ 】
【 化 １ ０ 】
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【 ０ ０ ４ １ 】
（ Ｒ c 、 Ｒ d は 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 で あ り 、 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い
炭 素 数 １ ～ ８ の ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、 ア リ ー ル 基 の 何 れ か を 表 す ） 、
　 シ ア ノ 基 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い シ リ ル 基 （ た と え ば ト リ メ チ ル シ リ ル 基 、 ト リ フ ェ ニ ル シ リ
ル 基 な ど が 含 ま れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ボ リ ル 基 （ た と え ば ジ メ シ チ ル ボ リ ル 基 な ど が 含 ま れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ホ ス フ ィ ノ 基 （ た と え ば ジ フ ェ ニ ル ホ ス フ ィ ノ 基 な ど が 含 ま
れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 、 炭 素 数 ６ ～ ２ ０ の 芳 香 族 炭 化 水 素 環 基 （ 例 え ば ベ ン ゼ ン 環
、 ナ フ タ レ ン 環 、 ア ン ト ラ セ ン 環 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 環 、 ペ リ レ ン 環 、 テ ト ラ セ ン 環 、 ピ レ
ン 環 、 ベ ン ズ ピ レ ン 環 、 ク リ セ ン 環 、 ト リ フ ェ ニ レ ン 環 、 フ ル オ ラ ン テ ン 環 な ど が 含 ま れ
る ）
　 ま た は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 、 ５ ま た は ６ 員 環 の 単 環 ま た は ２ ～ ３ 縮 合 環 か ら 成 る
芳 香 族 複 素 環 基 （ 例 え ば フ ラ ン 環 、 チ オ フ ェ ン 環 、 ピ ロ ー ル 環 、 ピ ラ ゾ ー ル 環 、 イ ミ ダ ゾ
ー ル 環 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 環 、 ピ リ ジ ン 環 、 ピ ラ ジ ン 環 、 ピ リ ダ ジ ン 環 、 ピ リ ミ ジ ン 環 、
ト リ ア ジ ン 環 、 キ ノ リ ン 環 、 イ ソ キ ノ リ ン 環 、 シ ノ リ ン 環 、 キ ノ キ サ リ ン 環 、 ペ リ ミ ジ ン
環 、 キ ナ ゾ リ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ノ ン 環 、 ア ズ レ ン 環 な ど が 含 ま れ る ） を 表 す ）
な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 Ｒ １ 、 Ｒ ４ お よ び （ 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ が １ の と き の ） Ｚ は 、 電 気 的 酸 化 還 元 耐 久 性 を 向
上 さ せ る 観 点 お よ び 耐 熱 性 を 向 上 さ せ る 観 点 か ら 、 芳 香 環 で あ る の が 好 ま し く 、 そ の 例 を
以 下 に 示 す 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
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【 化 １ １ 】
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【 化 １ ２ 】
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【 化 １ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ４ ６ 】
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　 中 で も 、
　 Ｒ － １ ～ ９ ， １ ２ ， １ ８ ， １ ９ ， ２ １ ， ２ ６ ， ２ ８ ， ３ ０ ， ３ １ ， ３ ４ ， ３ ５ ， ３ ９ ，
４ ３ が 好 ま し く 、
　 Ｒ － １ ～ ６ ， １ ２ ， ４ ３ が よ り 好 ま し く 、
　 Ｒ － １ ～ ６ が 更 に 好 ま し く 、
　 Ｒ － １ ， ４ が 最 も 好 ま し い 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 一 般 式 （ Ｉ ） に お け る Ｒ ２ お よ び Ｒ ３ は 、 該 化 合 物 を 発 光 素 子 に 適 用 す る 場 合 、 分 子 振
動 を 制 限 し て 発 光 効 率 を 損 な わ な い よ う に す る 観 点 か ら 、 好 ま し く は 水 素 原 子 或 い は 炭 化
水 素 基 で あ り 、 更 に 好 ま し く は 水 素 原 子 、 ア ル キ ル 基 ま た は ア リ ー ル 基 で あ り 、 水 素 原 子
で あ る 場 合 が よ り 好 ま し い 。
　 （ Ｚ ）
　 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ が ２ 以 上 で あ る と き 、 本 発 明 に 記 載 の 連 結 基 Ｚ は 、 環 Ａ 同 士 を 繋 ぐ 直
接 結 合 、 ま た は （ ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 持 た な い ） 任 意 の 連 結 基 を 適 用 可 能 で あ る 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 好 ま し く は 、
　 直 接 結 合 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル ケ ン 基 （ ア ル ケ ン 由 来 の ２ 価 の 基 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル キ ン 基 （ ア ル キ ン 由 来 の ２ 価 の 基 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 基 （ 例 え ば ベ ン ゼ ン 環 、 ナ フ タ レ ン 環 、 ア ン
ト ラ セ ン 環 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 環 、 ペ リ レ ン 環 、 テ ト ラ セ ン 環 、 ピ レ ン 環 、 ベ ン ズ ピ レ ン 環
、 ク リ セ ン 環 、 ト リ フ ェ ニ レ ン 環 、 フ ル オ ラ ン テ ン な ど 由 来 の ｎ 価 の 基 が 含 ま れ る ）
　 ま た は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 複 素 環 基 （ 例 え ば フ ラ ン 環 、 チ オ フ ェ ン 環 、 ピ
ロ ー ル 環 、 ピ ラ ゾ ー ル 環 、 イ ミ ダ ゾ ー ル 環 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 環 、 ピ リ ジ ン 環 、 ピ ラ ジ ン
環 、 ピ リ ダ ジ ン 環 、 ピ リ ミ ジ ン 環 、 ト リ ア ジ ン 環 、 キ ノ リ ン 環 、 イ ソ キ ノ リ ン 環 、 シ ノ リ
ン 環 、 キ ノ キ サ リ ン 環 、 ペ リ ミ ジ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ノ ン 環 、 ア ズ レ ン 環 な ど
由 来 の ｎ 価 の 基 が 含 ま れ る ） 、
　 或 い は 、 こ れ ら が ２ つ 以 上 連 結 し て な る 基 、
な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
　 電 気 的 酸 化 還 元 耐 久 性 の 観 点 か ら は 、 １ 分 子 中 に 含 ま れ る ２ 以 上 の 環 Ａ が 、 連 結 基 Ｚ を
介 し て 互 い に 共 役 関 係 に あ る 化 合 物 が 好 ま し い 。 こ の よ う な 化 合 物 と す る た め に は 、 環 Ａ
間 が 、 直 接 結 合 、
【 ０ ０ ５ ０ 】
【 化 １ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ １ 】
　 ま た は こ れ ら を 組 み 合 わ せ て な る 部 分 構 造 で 連 結 さ れ て い る 場 合 が 好 ま し い 。 （ Ｇ １ な
い し Ｇ ３ は 各 々 独 立 に 、 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す か 、 あ る い は 、 Ｚ の 例 と し て
前 述 し た 芳 香 族 炭 化 水 素 環 や 芳 香 族 複 素 環 の 一 部 を 構 成 す る 。 な お 、 同 一 の Ｚ 基 中 に 含 ま
れ る Ｇ １ な い し Ｇ ３ は 、 各 々 、 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 ）

10

20

30

40

50

(16) JP 2005-276801 A 2005.10.6



　 こ れ ら の 中 で も 、 環 Ａ 間 が
【 ０ ０ ５ ２ 】
【 化 １ ５ 】
　
　
　
【 ０ ０ ５ ３ 】
で 表 さ れ る 構 造 で 結 合 さ れ て い る 場 合 が よ り 好 ま し く 、 さ ら に Ｇ １ お よ び Ｇ ２ が 、 Ｚ 基 に
お け る 芳 香 族 炭 化 水 素 基 の 一 部 を 構 成 す る 場 合 が 、 特 に 好 ま し い 。
　 連 結 基 Ｚ と し て 、 好 ま し い 具 体 例 を 以 下 に 示 す 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
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【 化 １ ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ５ 】
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【 化 １ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ６ 】
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【 化 １ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ７ 】
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【 化 １ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ８ 】
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【 化 ２ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ９ 】
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【 化 ２ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ０ 】
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【 化 ２ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ １ 】
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【 化 ２ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ２ 】
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【 化 ２ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ３ 】
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【 化 ２ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ４ 】
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　 中 で も 、 酸 化 還 元 電 位 差 を 十 分 に 広 く す る 観 点 と 繰 返 し 電 気 酸 化 還 元 耐 久 性 の 観 点 か ら
、
　 Ｚ － １ （ 直 接 結 合 ） ， Ｚ － ２ ～ ６ ９ ， ７ ９ ， ８ ２ ， ８ ４ ， ８ ９ ， ９ ６ ， １ ０ ３ ， １ ０ ５
， １ ０ ８ ， １ ０ ９ ， １ １ １ ～ １ １ ４ ， １ １ ７ ， １ １ ８ ， １ ２ １ ， １ ２ ４ ， １ ６ ７ ， １ ７ ０
が 好 ま し く 、
　 Ｚ － ２ ， ８ ， １ １ ～ １ ３ ， １ ５ ， １ ７ ， １ ９ ， ２ ０ ， ２ ２ ， ２ ３ ～ ２ ５ ， ２ ７ ～ ３ ０ ，
３ ４ ， ３ ７ ， ４ ４ ， ４ ７ ～ ６ １ ， ６ ３ ～ ６ ９ ， ８ ９ ， １ ０ ５ ， １ ０ ９ ， １ １ ４ ， １ ２ ４ ，
１ ６ ７ ， １ ７ ０ が よ り 好 ま し く 、
　 Ｚ － ２ ， ８ ， １ ２ ， １ ３ ， １ ５ ， １ ７ ， １ ９ ， ２ ０ ， ２ ２ ， ２ ３ ， ２ ５ ， ２ ７ ～ ３ ０ ，
３ ４ ， ３ ７ ， ４ ４ ， ４ ７ ～ ５ ０ ， ６ ３ ， ６ ４ ， ６ ６ ， ６ ７ ， ８ ９ ， １ ０ ９ ， １ １ ４ ， １ ２
４ ， １ ６ ７ が 更 に 好 ま し く 、
　 Ｚ － ２ ， ８ ， １ ２ ， １ ３ ， １ ５ ， １ ７ ， １ ９ ， ２ ０ ， ２ ３ ， ２ ８ ～ ３ ０ ， ３ ４ ， ６ ６ が
最 も 好 ま し い 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
　 上 記 具 体 例 の 連 結 基 Ｚ は 、 （ ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 、 ア リ ー ル オ キ シ ド 骨 格 お よ び ア リ
ー ル ス ル フ ィ ド 骨 格 を 持 た な い ） 任 意 の 置 換 基 を 有 し て も よ く 、
　 例 と し て は 、
　 ハ ロ ゲ ン 原 子 （ フ ッ 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 臭 素 原 子 、 ヨ ウ 素 原 子 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル キ ル 基 （ 好 ま し く は 炭 素 数 １ か ら ８ の 直 鎖 ま た は 分 岐
の ア ル キ ル 基 で あ り 、 た と え ば メ チ ル 、 エ チ ル 、 n-プ ロ ピ ル 、 2-プ ロ ピ ル 、 n-ブ チ ル 、 イ
ソ ブ チ ル 、 tert-ブ チ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル ケ ニ ル 基 （ た と え ば 、 炭 素 数 １ か ら ８ の ア ル ケ ニ ル 基
で あ り 、 た と え ば ビ ニ ル 、 ア リ ル 、 1-ブ テ ニ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル キ ニ ル 基 （ た と え ば 、 炭 素 数 １ か ら ８ の ア ル キ ニ ル 基
で あ り 、 た と え ば エ チ ニ ル 、 プ ロ パ ル ギ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ラ ル キ ル 基 （ た と え ば 、 炭 素 数 １ か ら ８ の ア ラ ル キ ル 基
で あ り 、 た と え ば ベ ン ジ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア シ ル 基 （ 好 ま し く は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 炭 素 数
１ ～ ８ の ア シ ル 基 で あ り 、 た と え ば ホ ル ミ ル 、 ア セ チ ル 、 ベ ン ゾ イ ル 基 な ど が 含
ま れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 （ 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て も よ
い 炭 素 数 ２ ～ １ ３ の ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 で あ り 、 た と え ば メ ト キ シ カ ル ボ ニ ル 、 エ ト
キ シ カ ル ボ ニ ル 基 な ど が 含 ま れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ア リ ー ル オ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 （ 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て も
よ い 炭 素 数 ２ ～ １ ３ の ア リ ー ル オ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 で あ り 、 た と え ば ア セ ト キ シ 基 な ど が
含 ま れ る ） 、
　 カ ル ボ キ シ ル 基 、
【 ０ ０ ６ ６ 】
【 化 ２ ６ 】
　
　
　
【 ０ ０ ６ ７ 】
　 基 （ Ｒ a は 任 意 の 置 換 基 で あ り 、 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 炭 素 数 １ ～ ８ の
ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、 ア リ ー ル 基 の 何 れ か で あ る 。 Ｒ b は 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置
換 基 で あ り 、 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 炭 素 数 １ ～ ８ の ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ
ル 基 、 ア リ ー ル 基 の 何 れ か で あ る 。 ） 、
【 ０ ０ ６ ８ 】
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【 化 ２ ７ 】
　
　
　
【 ０ ０ ６ ９ 】
　 基 （ Ｒ c 、 Ｒ d は 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 で あ り 、 好 ま し く は 置 換 基 を 有 し て い て も
よ い 炭 素 数 １ ～ ８ の ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、 ア リ ー ル 基 の 何 れ か を 表 す ） 、
　 シ ア ノ 基 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い シ リ ル 基 （ た と え ば ト リ メ チ ル シ リ ル 基 、 ト リ フ ェ ニ ル シ リ
ル 基 な ど が 含 ま れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ボ リ ル 基 （ た と え ば ジ メ シ チ ル ボ リ ル 基 な ど が 含 ま れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ホ ス フ ィ ノ 基 （ た と え ば ジ フ ェ ニ ル ホ ス フ ィ ノ 基 な ど が 含 ま
れ る ） 、
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 環 基 （ 例 え ば ベ ン ゼ ン 環 、 ナ フ タ レ ン 環 、 ア
ン ト ラ セ ン 環 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 環 、 ペ リ レ ン 環 、 テ ト ラ セ ン 環 、 ピ レ ン 環 、 ベ ン ズ ピ レ ン
環 、 ク リ セ ン 環 、 ト リ フ ェ ニ レ ン 環 、 フ ル オ ラ ン テ ン 環 な ど が 含 ま れ る ）
　 ま た は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 複 素 環 基 （ 例 え ば フ ラ ン 環 、 チ オ フ ェ ン 環 、 ピ
ロ ー ル 環 、 ピ ラ ゾ ー ル 環 、 イ ミ ダ ゾ ー ル 環 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 環 、 ピ リ ジ ン 環 、 ピ ラ ジ ン
環 、 ピ リ ダ ジ ン 環 、 ピ リ ミ ジ ン 環 、 ト リ ア ジ ン 環 、 キ ノ リ ン 環 、 イ ソ キ ノ リ ン 環 、 シ ノ リ
ン 環 、 キ ノ キ サ リ ン 環 、 ペ リ ミ ジ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ノ ン 環 、 ア ズ レ ン 環 な ど
が 含 ま れ る ） を 表 す ）
な ど が 挙 げ ら れ 、 分 子 振 動 を 制 限 す る 観 点 か ら 、 よ り 好 ま し く は 水 素 原 子 、 メ チ ル 基 、 フ
ェ ナ ン チ ル 基 ま た は フ ェ ニ ル 基 で あ り 、 最 も 好 ま し く は 水 素 原 子 で あ る 。
【 ０ ０ ７ ０ 】
　 電 気 的 な 繰 返 し 還 元 耐 久 性 の 観 点 か ら は 、 一 般 式 （ Ｉ ） に お け る 連 結 基 Ｚ は 、 分 子 内 に
お い て 、 環 Ａ 同 士 を 実 質 的 に 共 役 可 能 と す る 任 意 の 連 結 基 で あ る こ と が 好 ま し く 、 ｎ 個 の
環 Ａ と 結 合 可 能 な 連 結 基 で あ れ ば 、 任 意 の も の を 適 用 可 能 で あ る 。
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 は 、 分 子 内 の 互 い に 実 質 的 に 共 役 可 能 な ピ リ ジ ン 環 を ２ つ 以 上 有
し て い る と き に 最 も 優 れ た 還 元 耐 久 性 を 発 揮 可 能 で あ り 、 こ れ に よ っ て 優 れ た 電 子 輸 送 性
を 発 現 す る 。 こ の よ う な 観 点 か ら は 、 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ は １ 以 上 の 整 数 が 好 ま し く 、 よ り
好 ま し く は ２ 以 上 で あ る 。 他 方 、 環 Ａ が 多 す ぎ る と 、 酸 化 に 対 す る 耐 性 が 低 下 し た り 、 塩
基 性 が 高 く な り す ぎ 、 空 気 中 で の 安 定 性 が 低 下 し て 、 精 製 操 作 の 容 易 性 が 低 下 す る お そ れ
が あ る 。 こ の よ う な 観 点 か ら は 、 環 Ａ の 数 を 表 す ｎ は １ ０ 以 下 が 好 ま し く 、 ５ 以 下 が よ り
好 ま し く 、 ３ 以 下 が 更 に 好 ま し く 、 ２ 以 下 が 最 も 好 ま し い 。 一 方 、 分 子 内 で 複 数 の 環 Ａ 同
士 が 共 役 し て し ま う と 、 正 孔 受 容 性 が 現 れ て し ま い 、 酸 化 劣 化 の 確 率 が 実 用 上 、 無 視 で き
な く な る 恐 れ が あ る た め 、 本 発 明 の 有 機 化 合 物 を 正 孔 阻 止 用 途 に 用 い る 場 合 、 環 Ａ の 数 を
表 す ｎ は １ で あ る か 、 ｎ が ２ 以 上 の 場 合 、 環 Ａ 同 士 が 非 共 役 で あ る の が 特 に 好 ま し い 。
【 ０ ０ ７ １ 】
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 は 、 環 Ａ で あ る ピ リ ジ ン 環 以 外 が 炭 化 水 素 基 の み で あ る 場 合 に 、
広 い 酸 化 還 元 電 位 差 、 酸 化 に 対 す る 耐 性 、 還 元 に 対 す る 耐 性 、 電 子 輸 送 性 を 全 て 高 い 次 元
で 満 足 す る こ と が で き る た め 、 と り わ け 好 ま し い 。
　 そ の 観 点 か ら は 、 Ｒ １ お よ び Ｒ ４ は 各 々 独 立 に 、 炭 化 水 素 基 で あ る の が 特 に 好 ま し く 、
芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る の が 最 も 好 ま し い 。 ま た Ｒ ２ お よ び Ｒ ３ は 、 水 素 原 子 ま た は 炭 化
水 素 基 で あ る の が 特 に 好 ま し く 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る の が 最 も 好 ま し い 。 Ｚ は 、 直 接
結 合 ま た は 炭 化 水 素 基 で あ る の が 特 に 好 ま し く 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る の が 最 も 好 ま し
い 。
【 ０ ０ ７ ２ 】
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の 分 子 量 は 、 通 常 ４ ０ ０ ０ 以 下 、 好 ま し く は ３ ０ ０ ０ 以 下 、 よ り
好 ま し く は ２ ０ ０ ０ 以 下 で あ り 、 ま た 通 常 ２ ０ ０ 以 上 、 好 ま し く は ３ ０ ０ 以 上 、 よ り 好 ま
し く は ４ ０ ０ 以 上 で あ る 。 分 子 量 が 上 限 値 を 越 え る と 、 精 製 操 作 の 容 易 性 の 低 下 を 招 い た
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り 、 昇 華 性 が 著 し く 低 下 し て 電 界 発 光 素 子 を 制 作 す る 際 に 蒸 着 法 を 用 い る 場 合 に お い て 支
障 を 来 す 可 能 性 が あ り 、 分 子 量 が 下 限 値 を 下 回 る と 、 ガ ラ ス 転 移 温 度 、 融 点 、 気 化 温 度 な
ど が 低 下 し た り 、 結 晶 性 が 高 く な り 過 ぎ た り す る た め 、 耐 久 性 が 不 十 分 と な る お そ れ が あ
る 。
【 ０ ０ ７ ３ 】
　 次 に 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の 、 好 ま し い 具 体 的 な 例 を 以 下 に 示 す が 、 本 発 明 は こ れ ら
に 限 定 さ れ る も の で は な い 。
【 ０ ０ ７ ４ 】
【 化 ２ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ７ ５ 】
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【 化 ２ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ７ ６ 】
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【 化 ３ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ７ ７ 】
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【 化 ３ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ７ ８ 】
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【 化 ３ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ７ ９ 】
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【 化 ３ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ０ 】
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【 化 ３ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ １ 】
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【 化 ３ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ２ 】
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【 化 ３ ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ３ 】
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【 化 ３ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ４ 】
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【 化 ３ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ５ 】
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【 化 ３ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ６ 】
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【 化 ４ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ７ 】
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【 化 ４ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ８ ８ 】
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【 化 ４ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　

【 ０ ０ ８ ９ 】
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【 化 ４ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ０ 】
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【 化 ４ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ １ 】

10

20

30

40

(46) JP 2005-276801 A 2005.10.6



【 化 ４ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ２ 】
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【 化 ４ ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ３ 】
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【 化 ４ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ４ 】
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【 化 ４ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ５ 】
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 は 、 目 的 物 の 構 造 に 応 じ て 原 料 を 選 択 し 、 公 知 の 手 法 を 用 い て 合
成 す る こ と が で き る 。 例 え ば 、
Ａ ） 　 原 料 と し て Ｚ － （ Ｃ Ｈ Ｏ ） n を 用 い た 場 合 、
１ ） Angew. Chem. Int. Ed. Engl. (1962) , 626 や  Synthesis (1976),1-24や  J. Hete
rocyclic Chem. (1977) , 147 や  Collect. Czech.Chem.Commun.  (1992) 2, 385-39
2 や Ｃ Ｓ － ２ ６ ２ ５ ８ ５ 号 公 報 な ど で 開 示 さ れ て い る 、 １ 当 量 の ア ル デ ヒ ド と ０ ． ５ ～ ２
当 量 の ア セ チ リ ド と を 、 硫 酸 な ど の 強 酸 存 在 下 で 酢 酸 （ あ る い は ア ル コ ー ル ） 溶 媒 中 、 室
温 で １ ～ １ ０ 時 間 撹 拌 し て 、 あ る い は 水 酸 化 ナ ト リ ウ ム な ど の 強 塩 基 存 在 下 、 ア ル コ ー ル
お よ び ／ ま た は 水 溶 媒 中 、 加 熱 条 件 下 で １ ～ １ ０ 時 間 撹 拌 し て 、 中 間 体 （ － Ｃ Ｈ ＝ Ｃ
Ｒ － Ｃ Ｏ － ） を 得 、 こ れ を 酢 酸 溶 媒 中 、 加 熱 条 件 下 、 ア シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム 塩 と 酢 酸 ア ン モ

10

20

30

40

50

(50) JP 2005-276801 A 2005.10.6

1
14 57



ニ ウ ム を 作 用 さ せ て 合 成 す る 方 法 、
【 ０ ０ ９ ６ 】
【 化 ４ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ７ 】
２ ） Liebigs Ann. Chem. (1974), 1415-1422 や  J. Org. Chem. ,(2002)6, 830-832や
特 開 ２ ０ ０ ０ － １ ８ ６ ０ ６ ６ 号 公 報 な ど で 開 示 さ れ て い る 、 ボ ロ ン ト リ フ ル オ リ ド や 過 塩
素 酸 な ど の 酸 化 剤 存 在 下 、 加 熱 条 件 で ト ル エ ン 溶 媒 中 、 ア ル デ ヒ ド と ア セ チ リ ド と を 反 応
さ せ 、 ピ リ リ ウ ム 塩 を 生 成 し 、 そ れ を 水 や ア ル コ ー ル 溶 媒 中 で ア ン モ ニ ア と 反 応 さ せ る 方
法 、
【 ０ ０ ９ ８ 】
【 化 ５ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ９ ９ 】
３ ） J. Am. Chem. Soc. (1952) , 200な ど に 開 示 さ れ て い る 、 酢 酸 （ あ る い は ア ル コ ー
ル ） 溶 媒 中 、 加 熱 条 件 下 、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム と ア ル デ ヒ ド と ア セ チ リ ド か ら 一 段 階 で 合 成
す る 方 法 、
【 ０ １ ０ ０ 】
【 化 ５ １ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ０ １ 】
４ ） Chem. Commun. (Cambridge) (2000) , 2199-2200な ど に 開 示 さ れ て い る 、 水 酸 化 ナ
ト リ ウ ム な ど の 強 塩 基 存 在 下 、 無 溶 媒 で ア ル デ ヒ ド と ２ 当 量 の ア セ チ リ ド を 室 温 で 、 乳 鉢
を 用 い て す り 混 ぜ て 中 間 体 （ ジ ケ ト ン ） を 生 成 し た 後 、 酢 酸 （ あ る い は ア ル コ ー ル ） 溶 媒
中 、 加 熱 条 件 下 で 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム を 作 用 さ せ て 合 成 す る 方 法 、
【 ０ １ ０ ２ 】
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【 化 ５ ２ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ０ ３ 】
５ ） J. Org. Chem. (1988), 53, 5960 な ど に 開 示 さ れ て い る 、 ア ル デ ヒ ド と エ チ リ デ ン
ビ ニ ル ア ミ ン か ら 一 段 階 で 合 成 す る 方 法 、
【 ０ １ ０ ４ 】
【 化 ５ ３ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ０ ５ 】
な ど が 適 用 可 能 で あ る 。
Ｂ ） 　 ２ ， ４ ， ６ － 位 の 少 な く と も 一 カ 所 に 塩 素 や 臭 素 や ヨ ウ 素 な ど の ハ ロ ゲ ン 原 子 が 置
換 さ れ た ピ リ ジ ン 環 を 原 料 に 用 い る と 、 前 記 ハ ロ ゲ ン 元 素 を 任 意 の 置 換 基 に 変 換 が 可 能 で
あ る 。
　 例 え ば 、 Org. Lett. 3 (2001) 26, 4263-4265 な ど に 開 示 さ れ て い る 、 パ ラ ジ ウ ム 触 媒
存 在 下 、 加 熱 条 件 で ジ ン ク ブ ロ マ イ ド や ボ ロ ン 酸 を 作 用 さ せ る こ と に よ っ て 合 成 す る 方 法
が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ０ ６ 】
【 化 ５ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ０ ７ 】
Ｃ ） 　 そ の 他 、 各 種 置 換 基 の 導 入 、 連 結 基 Ｚ の 形 成 に お い て 、 必 要 に 応 じ 、 任 意 に 公 知 の
手 法 を 適 用 す る こ と が で き る 。
　 ま た 、 例 え ば Ｚ が 直 接 結 合 の 場 合 、
１ ） ア ル デ ヒ ド と し て パ ラ ホ ル ム ア ル デ ヒ ド 、 ア セ チ リ ド と し て 芳 香 族 ア シ ル 化 合 物 を 用
い 、 ２ ， ６ － 位 に 芳 香 環 基 （ 本 発 明 で は 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 及 び 芳 香 族 複 素 環 基 を 総 称 し
て 「 芳 香 環 基 」 と 呼 ぶ こ と が あ る 。 ） を 有 す る ピ リ ジ ン を 合 成 し 、 こ れ を Ｎ － ブ ロ モ ス ク
シ ン イ ミ ド な ど の ハ ロ ゲ ン 化 剤 を 用 い て ピ リ ジ ン 環 の ４ － 位 を ハ ロ ゲ ン 化 し て ハ ロ ゲ ン 体
を 得 、 そ の ハ ロ ゲ ン 原 子 を － Ｂ （ Ｏ Ｈ ） ２ 基 や － Ｚ ｎ Ｃ ｌ 基 や － Ｍ ｇ Ｂ ｒ 基 に 変 換 し た も
の と 、 前 記 ハ ロ ゲ ン 体 と を カ ッ プ リ ン グ 反 応 さ せ て 合 成 す る 方 法 、
２ ） 前 記 ハ ロ ゲ ン 体 を 、 ｎ － ブ チ ル リ チ ウ ム な ど で リ チ オ 化 後 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム
ア ミ ド で 処 理 す る こ と で 、 ２ ， ６ － 位 に 芳 香 環 基 を 有 し 、 ４ － 位 に － Ｃ Ｈ Ｏ 基 を 有 す る ピ
リ ジ ン を 合 成 し た 後 、 ア セ チ リ ド と 反 応 さ せ て 第 二 の ピ リ ジ ン 環 を 合 成 す る 方 法 、
３ ） 前 記 Ｂ ） の 出 発 原 料 と し て 挙 げ た ２ ， ６ － ジ ク ロ ロ － ４ － ヨ ー ド ピ リ ジ ン を 塩 基 存 在
下 、 銅 粉 末 な ど の 銅 触 媒 を 用 い て 、 １ ５ ０ ～ ２ ５ ０ ℃ で 加 熱 撹 拌 す る こ と に よ り 、 ２ ， ６
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， ２ ’ ， ６ ’ － テ ト ラ ク ロ ロ － ［ ４ ， ４ ’ ］ ビ ピ リ ジ ル を 合 成 し 、 こ れ を 前 記 Ｂ と 同 様 に
処 理 す る こ と で 合 成 す る 方 法
な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ０ ８ 】
　 尚 、 合 成 す る 際 に 用 い ら れ る ア ル デ ヒ ド （ Ｒ ａ － Ｃ Ｈ Ｏ ） は 、 通 常 入 手 可 能 な 試 薬 を 適
宜 利 用 可 能 で あ る が 、 必 要 が あ れ ば 、
　 1) 例 え ば ハ ロ ゲ ン 化 物 （ Ｒ ａ － Ｘ ） や 活 性 水 素 原 子 を 有 す る 炭 化 水 素 化 合 物 （ Ｒ ａ －
Ｈ ） を ブ チ ル リ チ ウ ム な ど の ア ル キ ル リ チ ウ ム 、 水 素 化 ナ ト リ ウ ム 、 ト リ エ チ ル ア ミ ン 、
ｔ ｅ ｒ ｔ － ブ ト キ シ カ リ ウ ム 、 水 酸 化 ナ ト リ ウ ム な ど の 強 塩 基 （ 好 ま し く は ブ チ ル リ チ ウ
ム な ど の ア ル キ ル リ チ ウ ム ） を 作 用 さ せ た 後 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド で 処 理 す る
方 法 （ Organic& Biomolecular Chemistry(2003) 1, 7, 1157-1170; Tetrahedron Lett. 4
2(2001) 37, 6589-6592） 、 　 　 　
　 2)-CO 2 R基 (Rは 水 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 ア ル キ ル 基 、 芳 香 環 基 、 ア ミ ノ 基 )を リ チ ウ ム ア ル
ミ ニ ウ ム ハ イ ド ラ イ ド 、 水 素 化 硼 素 ナ ト リ ウ ム 等 で 還 元 し て 、 ア ル コ ー ル 化 後 、 ピ リ ジ ニ
ウ ム ク ロ ロ ク ロ メ ー ト 、 二 酸 化 マ ン ガ ン 、 ア イ オ ド キ シ ベ ン ゾ イ ッ ク ア シ ッ ド 、 パ ー オ キ
ソ ジ ス ル フ ェ ー ト 、 2,3-ジ ク ロ ロ -5,6-ジ シ ア ノ -1,4-ベ ン ゾ キ ノ ン 等 で 酸 化 し て -CHO化 す
る 方 法 （ J.Med. Chem. (1990)33, 2408-2412; Angew. Chem., Int. Ed. 40 (2001) 23,
4395-4397; J. Am.Chem. Soc. (2002) 124, 10, 2245-58; J. Am. Chem. Soc.(1993)115,
 9, 3　 752-3759; J. Chem. Res., Synop. (2001) 7, 274-276; Synthesis(2001) 15,
2273-2276; Bull. Korean Chem. Soc. 20 (1999) 11, 1373-1374; Arzneim.-Forsch.47
(1997) 1, 13-18; J. Org. Chem. 63 (1998) 16, 5658-5661; J.Chem. Soc.Sec. C; Orga
nic (1968) 6, 630-632） 、
　 3)-CO 2 R基 (Rは 水 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 ア ル キ ル 基 、 芳 香 環 基 、 ア ミ ノ 基 )を リ チ ウ ム ト リ
ス （ ジ ア ル キ ル ア ミ ノ ） ア ル ミ ニ ウ ム ハ イ ド ラ イ ド 、 ソ デ ィ ウ ム ト リ ス （ ジ ア ル キ ル ア ミ
ノ ） ア ル ミ ニ ウ ム ハ イ ド ラ イ ド な ど で 還 元 し 、 一 段 階 で -CHO化 す る 方 法 （ Bull.Korean Ch
em. Soc., 13 (1992) 6, 670-676; Bull. Korean Chem. Soc., 12 (1991)1, 7-8; Org.
Prep. Proced. Int. 24 (1992) 3,335-337） 、
　 4)-CO 2 R基 (Rは 水 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 ア ル キ ル 基 、 芳 香 環 基 、 ア ミ ノ 基 )を 水 素 と パ ラ ジ
ウ ム 触 媒 の 存 在 下 、 一 段 階 で -CHO化 す る 方 法 （ Chem.Ber. (1959) 92, 2532-2542; WO 00/
12457; Bull. Chem. Soc. Jpn. (2001) 74,1803-1815） 　 　 　 、
　 5)-CN基 を リ チ ウ ム ト リ ス （ ジ ア ル キ ル ア ミ ノ ） ア ル ミ ニ ウ ム ハ イ ド ラ イ ド な ど で 　 　
　 還 元 し 、 一 段 階 で -CHO化 す る 方 法 （ Bull. Korean Chem. Soc., 13 (1992)6,670-676;
　 6)Ar-CH 3 基 （ Arは 芳 香 環 基 ） に o-Iodylbenzoic acid, Dess-Martinperiodinane,Acetox
yiodosylbenzoic acidな ど を 作 用 さ せ て 、 直 接 、 Ar-CHO化 す る 方 法 （ J.Am. Chem. Soc.
(2002) 124, 10, 2245-58） 、
　 7)Ar-CH 3 基 （ Arは 芳 香 環 基 ） を Ar-CH 2 Br、 Ar-CH 2 OAcOを 経 由 し て Ar-CH 2 OHに 変 換 後 、 ピ
リ ジ ニ ウ ム ク ロ ロ ク ロ メ ー ト 、 二 酸 化 マ ン ガ ン 、 ア イ オ ド キ シ ベ ン ゾ イ ッ ク ア シ ッ ド 等 で
酸 化 し て -CHO化 す る 方 法 （ J.Org. Chem. (1993) 58,3582-3585） 、
　 8)1-エ チ ル -1-ア リ ー ル ア リ ル ア ル コ ー ル に Vilsmeier試 薬 を 作 用 さ せ て 、 ア リ ー ル カ ル
ボ キ シ ア ル デ ヒ ド を 合 成 す る 方 法 （ IndianJournal of Chemistry (1988) 27B, 213-216
） 、
　 9)1,4-Cyclohexadiene類 に Vilsmeier試 薬 を 作 用 さ せ て 、 ア リ ー ル カ ル ボ キ シ ア ル デ ヒ
ド を 合 成 す る 方 法 （ Synthesis (1987), 197-199; Synthesis (1985), 779-781）
　 10)Ar-CH 3 基 （ Arは 芳 香 環 基 ） を 臭 素 、 N-ブ ロ モ 琥 珀 酸 イ ミ ド な ど を 用 い て 臭 素 化 し て A
r-CH 2 Brと し た 後 、 2-Nitropropanecarboanion試 薬 、 Hexamethylenetetramine等 を 作 用 さ
せ て Ar-CHO化 す る 方 法 （ Collect.Czech. Chem. Commun. (1996) 61, 1464-1472; Chem. E
ur. J. (1996) 2, 12,1585-1595; J. Chem. Research (S), (1999) 210-211） 、
　 11)ポ リ メ チ ニ ウ ム 塩 （ ヘ プ タ メ チ ニ ウ ム 塩 な ど ） か ら ア リ ー ル ア ル デ ヒ ド （ 1,3,5-ト
リ ホ ル ミ ル ベ ン ゼ ン な ど ） を 得 る 方 法 （ Collect. Czech. Chem. Commun. (1965)30, 53-6
0） 、
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　 12)ト リ ホ ル ミ ル メ タ ン の self-condensationに よ り 、 1,3,5-ト リ ホ ル ミ ル ベ ン ゼ ン を 得
る 方 法 （ Collect.Czech. Chem. Commun. (1962) 27, 2464-2467） 、
　 13)Ar-CHBr 2 基 （ Arは 芳 香 環 基 ） を ジ ア ル キ ル ア ミ ン を 用 い て Ar-CHO化 す る 方 法 （ Bulle
tinde La Societe Chmique De France (1966) 9, 2966-2971）
　 な ど に よ り 、 容 易 に 合 成 す る こ と が 可 能 で あ る 。
【 ０ １ ０ ９ 】
　 本 発 明 の 化 合 物 を 合 成 す る 際 に 用 い ら れ る ケ ト ン （ Ｒ ｔ － Ｃ Ｏ － Ｃ Ｈ 2 － Ｒ ｓ ） は 、 通
常 入 手 可 能 な 試 薬 を 適 宜 利 用 可 能 で あ る が 、 必 要 が あ れ ば 、
　 1)Rt-CO 2 R基 (Rは 水 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 ア ル キ ル 基 、 芳 香 環 基 、 ア ミ ノ 基 )を 各 種 ア ル キ
ル 化 剤 （ ア ル キ ル リ チ ウ ム 、 ジ メ チ ル 硫 酸 、 ジ メ チ ル ス ル ホ キ シ ド な ど ） で 処 理 す る こ と
に よ り 、 Rt-CO-CH 2 Rs化 す る 方 法 （ J.Am. Chem. Soc. (1959), 81, 935-939; J. Am. Chem
. Soc. (1961) 83, 4668-;Tetrahedron Lett. (1967) 1073-; J. Chem. Soc. (1960) 360
-; J. Chem. Soc.,Perkin Trans. 1 (1977) 680; JP5-5062039） 、
　 2)塩 化 ア ル ミ ニ ウ ム な ど の ル イ ス 酸 触 媒 存 在 下 、 酸 ク ロ ラ イ ド な ど の ア シ ル 化 剤 を 作 用
さ せ て 合 成 す る 方 法 （ 極 め て 一 般 的 な 、 フ リ ー デ ル ク ラ フ ツ 反 応 ）
　 な ど に よ り 、 容 易 に 合 成 す る こ と が 可 能 で あ る 。
【 ０ １ １ ０ 】
　 ま た 、 反 応 生 成 物 か ら 、 目 的 物 を 常 法 に 従 っ て 、 ろ 過 ま た は 抽 出 後 、 濃 縮 す る こ と に よ
り 溶 媒 か ら 分 離 し 、 適 宜 、 再 結 晶 化 、 カ ラ ム ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー 等 の 手 法 に よ り 、 精 製 し
て 本 発 明 の 化 合 物 を 得 る こ と が で き る 。
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 電 界 発 光 素 子 に 適 用 す る 場 合 、
１ ） 電 子 輸 送 層 に 適 用 す る 場 合 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 単 独 で 使 用 可 能 で あ り 、 本 発 明
の 性 能 を 損 な わ な い 範 囲 で 必 要 に 応 じ て 、 更 に 微 量 の 正 孔 輸 送 性 材 料 を 混 合 し て 使 用 す る
こ と も 可 能 で あ る 。
２ ） 発 光 層 の ホ ス ト 材 料 と し て 適 用 す る 場 合 、 ド ー パ ン ト に 十 分 な 正 孔 輸 送 性 が あ る 場 合
は 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 単 独 で 可 能 で あ る が 、 本 発 明 の 性 能 を 損 な わ な い 範 囲 で 任 意
の 正 孔 輸 送 性 材 料 を 併 用 す る の が 好 ま し い 。
【 ０ １ １ １ 】
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 有 機 電 界 発 光 素 子 に 適 用 し た 場 合 、 発 光 層 に ド ー パ ン ト と し て
燐 光 発 光 性 色 素 で あ る 有 機 金 属 錯 体 を 用 い る と き に 、 特 に 優 れ た 発 光 効 率 と 駆 動 寿 命 を も
た ら す 。 中 で も 、 前 記 有 機 金 属 錯 体 が 、 ２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る 配 位 子 と 金 属
元 素 と が 、 炭 素 － 金 属 シ グ マ 結 合 お よ び 窒 素 － 金 属 配 位 結 合 に よ っ て 連 結 さ れ て い る も の
で あ る と き に 、 効 果 が 顕 著 で あ る 。
【 ０ １ １ ２ 】
　 中 心 金 属 と し て は 、 生 成 す る 錯 体 の 発 光 機 構 が 少 な く と も 配 位 子 軌 道 か ら 金 属 原 子 軌 道
へ の 電 荷 移 動 を 伴 う も の を 含 ん で い る も の で あ る の が 好 ま し い 。
　 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 、 ２ － ア リ ー ル ア ミ ノ ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る 配 位 子 、 ２ － ア リ
ー ル ア ミ ノ ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る 配 位 子 を も つ ド ー パ ン ト と 、 同 一 の 層 （ 発 光 層 ） お よ び
／ ま た は 該 ド ー パ ン ト を 含 む 層 に 隣 接 し た 層 （ 正 孔 阻 止 層 お よ び ／ ま た は 電 子 輸 送 層 ） に
適 用 す る と 、 前 記 電 子 輸 送 材 料 は 、 ２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 含 有 配 位 子 と の 物 理 化 学 的
な 類 似 性 、 電 気 化 学 的 な 類 似 性 、 三 重 項 励 起 準 位 の 類 似 性 な ど が 効 果 を 発 揮 し て 、 ド ー パ
ン ト 上 で の 電 荷 の 再 結 合 効 率 向 上 、 ホ ス ト 分 子 か ら ド ー パ ン ト へ の エ ネ ル ギ ー 移 動 効 率 向
上 、 発 光 層 － 正 孔 阻 止 層 間 で の 励 起 子 失 活 確 率 低 減 な ど が も た ら さ れ る た め 好 ま し い 。
【 ０ １ １ ３ 】
　 本 発 明 に お け る 電 子 輸 送 材 料 は 、 高 い 電 子 輸 送 性 と 正 孔 阻 止 性 を 有 す る た め 、 電 子 輸 送
材 料 と し て 電 子 写 真 感 光 体 、 有 機 電 界 発 光 素 子 、 光 電 変 換 素 子 、 有 機 太 陽 電 池 、 有 機 整 流
素 子 等 に 好 適 に 使 用 で き る 。
　 ま た 前 記 電 子 輸 送 材 料 を 用 い る こ と に よ り 、 耐 熱 性 に 優 れ 、 長 期 間 安 定 に 駆 動 （ 発 光 ）
す る 有 機 電 界 発 光 素 子 が 得 ら れ る た め 、 有 機 電 界 発 光 素 子 材 料 と し て 好 適 で あ る 。
【 ０ １ １ ４ 】
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　 次 に 、 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 に つ い て 説 明 す る 。
　 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 は 、 陽 極 、 発 光 層 お よ び 陰 極 が 順 次 積 層 さ れ て な り 、 前 記 一
般 式 （ Ｉ ） で 表 さ れ る 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 含 む 層 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る 。
　 特 に 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の 優 れ た 電 子 輸 送 性 を 生 か す た め 、 該 電 子 輸 送 材 料 を 含 む
層 は 、 発 光 層 で あ る か 、 ま た は 発 光 層 と 陰 極 と の 間 に 設 け ら れ た 電 子 輸 送 性 の 層 で あ る 場
合 が 好 ま し い 。 ま た 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の 、 優 れ た 正 孔 阻 止 性 を 生 か す に は 、 該 電 子
輸 送 材 料 を 含 む 層 を 、 発 光 層 の 陰 極 側 界 面 に 接 し て 設 け ら れ る 正 孔 阻 止 層 と す る 場 合 が よ
り 好 ま し い 。
【 ０ １ １ ５ 】
　 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 に お い て 、 同 一 の 層 内 に ２ 種 以 上 の 本 発 明 電 子 輸 送 材 料 が 含
有 さ れ て い て も 良 く 、 ま た 、 ２ 以 上 の 層 に 本 発 明 電 子 輸 送 材 料 が 含 有 さ れ て い る 場 合 、 こ
れ ら の 層 に 含 有 さ れ る 該 電 子 輸 送 材 料 は 同 一 の も の で あ っ て も 異 な る も の で あ っ て も よ い
。 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 は 、 素 子 中 の 発 光 層 の ホ ス ト ま た は 正 孔 阻 止 材 料 と し て 用 い る こ
と が で き る が 、 駆 動 寿 命 の 観 点 か ら 発 光 層 の ホ ス ト お よ び 正 孔 阻 止 層 の 両 方 に 用 い る こ と
が よ り 好 ま し い 。 こ の 場 合 、 発 光 層 の ホ ス ト お よ び 正 孔 阻 止 層 に 使 用 す る 電 子 輸 送 材 料 は
同 一 の も の で あ っ て も よ い し 、 異 な っ て い て も よ い 。 ま た 、 複 数 混 合 さ れ て い て も よ い 。
【 ０ １ １ ６ 】
　 な お 、 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 に お い て 、 陰 極 － 発 光 層 間 に 設 け ら れ る 層 を 「 電 子 輸
送 層 」 と 称 し 、 ２ つ 以 上 の 場 合 は 陰 極 に 接 し て い る 層 を 「 電 子 注 入 層 」 、 そ れ 以 外 の 層 を
総 称 し て 「 電 子 輸 送 層 」 と 称 す 。 ま た 、 陰 極 － 発 光 層 間 に 設 け ら れ た 層 の う ち 、 発 光 層 に
接 し て い る 層 を 、 特 に 「 正 孔 阻 止 層 」 と 称 す る 場 合 が あ る 。
　 以 下 に 、 添 付 図 面 を 参 照 し て 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 正 孔 阻 止 層 に 含 有 す る 場 合 を 例
に 、 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 の 実 施 の 形 態 を 詳 細 に 説 明 す る 。
【 ０ １ １ ７ 】
　 図 １ は 本 発 明 に 用 い ら れ る 一 般 的 な 有 機 電 界 発 光 素 子 の 構 造 例 を 模 式 的 に 示 す 断 面 図 で
あ り 、 １ は 基 板 、 ２ は 陽 極 、 ４ は 正 孔 輸 送 層 、 ５ は 発 光 層 、 ６ は 正 孔 阻 止 層 、 ８ は 陰 極 を
各 々 表 わ す 。
　 基 板 １ は 有 機 電 界 発 光 素 子 の 支 持 体 と な る も の で あ り 、 石 英 や ガ ラ ス の 板 、 金 属 板 や 金
属 箔 、 プ ラ ス チ ッ ク フ ィ ル ム や シ ー ト な ど が 用 い ら れ る 。 特 に ガ ラ ス 板 や 、 ポ リ エ ス テ ル
、 ポ リ メ タ ク リ レ ー ト 、 ポ リ カ ー ボ ネ ー ト 、 ポ リ ス ル ホ ン な ど の 透 明 な 合 成 樹 脂 の 板 ま た
は フ イ ル ム が 好 ま し い 。 合 成 樹 脂 基 板 を 使 用 す る 場 合 に は ガ ス バ リ ア 性 に 留 意 す る 必 要 が
あ る 。 基 板 の ガ ス バ リ ア 性 が 小 さ す ぎ る と 、 基 板 を 通 過 し た 外 気 に よ り 有 機 電 界 発 光 素 子
が 劣 化 す る こ と が あ る の で 好 ま し く な い 。 こ の た め 、 合 成 樹 脂 基 板 の 少 な く と も 片 面 に 緻
密 な シ リ コ ン 酸 化 膜 等 を 設 け て ガ ス バ リ ア 性 を 確 保 す る 方 法 も 好 ま し い 方 法 の 一 つ で あ る
。
【 ０ １ １ ８ 】
　 基 板 １ 上 に は 陽 極 ２ が 設 け ら れ る が 、 陽 極 ２ は 正 孔 輸 送 層 ４ へ の 正 孔 注 入 の 役 割 を 果 た
す も の で あ る 。 陽 極 ２ は 、 通 常 、 ア ル ミ ニ ウ ム 、 金 、 銀 、 ニ ッ ケ ル 、 パ ラ ジ ウ ム 、 白 金 等
の 金 属 、 イ ン ジ ウ ム 及 び ／ ま た は ス ズ の 酸 化 物 な ど の 金 属 酸 化 物 、 ヨ ウ 化 銅 な ど の ハ ロ ゲ
ン 化 金 属 、 カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク 、 あ る い は 、 ポ リ （ ３ － メ チ ル チ オ フ ェ ン ） 、 ポ リ ピ ロ ー ル
、 ポ リ ア ニ リ ン 等 の 導 電 性 高 分 子 な ど に よ り 構 成 さ れ る 。 陽 極 ２ は 通 常 、 ス パ ッ タ リ ン グ
法 、 真 空 蒸 着 法 な ど に よ り 形 成 さ れ る こ と が 多 い 。 ま た 、 銀 な ど の 金 属 微 粒 子 、 ヨ ウ 化 銅
な ど の 微 粒 子 、 カ ー ボ ン ブ ラ ッ ク 、 導 電 性 の 金 属 酸 化 物 微 粒 子 、 導 電 性 高 分 子 微 粉 末 な ど
で 陽 極 ２ を 形 成 す る 場 合 に は 、 適 当 な バ イ ン ダ ー 樹 脂 溶 液 中 に 分 散 さ せ て 、 基 板 １ 上 に 塗
布 す る こ と に よ り 形 成 す る こ と も で き る 。 さ ら に 、 導 電 性 高 分 子 で 陽 極 ２ を 形 成 す る 場 合
に は 、 電 解 重 合 に よ り 基 板 １ 上 に 直 接 重 合 薄 膜 を 形 成 し た り 、 基 板 １ 上 に 導 電 性 高 分 子 を
塗 布 し て 形 成 す る こ と も で き る （ Ａ ｐ ｐ ｌ ． Ｐ ｈ ｙ ｓ ． Ｌ ｅ ｔ ｔ ． ， ６ ０ 巻 ， ２ ７ １ １ 頁
， １ ９ ９ ２ 年 ） 。
【 ０ １ １ ９ 】
　 陽 極 ２ は 通 常 は 単 層 構 造 で あ る が 、 所 望 に よ り 複 数 の 材 料 か ら な る 積 層 構 造 と す る こ と
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も 可 能 で あ る 。
　 陽 極 ２ の 厚 み は 、 必 要 と す る 透 明 性 に よ り 異 な る 。 透 明 性 が 必 要 と さ れ る 場 合 は 、 可 視
光 の 透 過 率 を 、 通 常 ６ ０ ％ 以 上 、 好 ま し く は ８ ０ ％ 以 上 と す る こ と が 望 ま し い 。 こ の 場 合
、 陽 極 の 厚 み は 通 常 ５ ｎ ｍ 以 上 、 好 ま し く は １ ０ ｎ ｍ 以 上 で あ り 、 ま た 通 常 １ ０ ０ ０ ｎ ｍ
以 下 、 好 ま し く は ５ ０ ０ ｎ ｍ 以 下 程 度 で あ る 。 不 透 明 で よ い 場 合 は 陽 極 ２ の 厚 み は 任 意 で
あ り 、 所 望 に よ り 金 属 で 形 成 し て 基 板 １ を 兼 ね て も よ い 。
【 ０ １ ２ ０ 】
　 図 １ に 示 す 構 成 の 素 子 に お い て 、 陽 極 ２ の 上 に は 正 孔 輸 送 層 ４ が 設 け ら れ る 。 正 孔 輸 送
層 の 材 料 に 要 求 さ れ る 条 件 と し て は 、 陽 極 か ら の 正 孔 注 入 効 率 が 高 く 、 か つ 、 注 入 さ れ た
正 孔 を 効 率 よ く 輸 送 す る こ と が で き る 材 料 で あ る こ と が 必 要 で あ る 。 そ の た め に は 、 イ オ
ン 化 ポ テ ン シ ャ ル が 小 さ く 、 可 視 光 の 光 に 対 し て 透 明 性 が 高 く 、 し か も 正 孔 移 動 度 が 大 き
く 、 さ ら に 安 定 性 に 優 れ 、 ト ラ ッ プ と な る 不 純 物 が 製 造 時 や 使 用 時 に 発 生 し に く い こ と が
要 求 さ れ る 。 ま た 、 発 光 層 ５ に 接 す る た め に 発 光 層 か ら の 発 光 を 消 光 し た り 、 発 光 層 と の
間 で エ キ サ イ プ レ ッ ク ス を 形 成 し て 効 率 を 低 下 さ せ な い こ と が 求 め ら れ る 。 上 記 の 一 般 的
要 求 以 外 に 、 車 載 表 示 用 の 応 用 を 考 え た 場 合 、 素 子 に は さ ら に 耐 熱 性 が 要 求 さ れ る 。 従 っ
て 、 Ｔ ｇ と し て ８ ５ ℃ 以 上 の 値 を 有 す る 材 料 が 望 ま し い 。
【 ０ １ ２ １ 】
　 こ の よ う な 正 孔 輸 送 材 料 と し て は 、 例 え ば 、 ４ ， ４ ′ － ビ ス ［ Ｎ － （ １ － ナ フ チ ル ） －
Ｎ － フ ェ ニ ル ア ミ ノ ］ ビ フ ェ ニ ル で 代 表 さ れ る ２ 個 以 上 の ３ 級 ア ミ ン を 含 み ２ 個 以 上 の 縮
合 芳 香 族 環 が 窒 素 原 子 に 置 換 し た 芳 香 族 ジ ア ミ ン （ 特 開 平 ５ － ２ ３ ４ ６ ８ １ 号 公 報 ） 、 ４
， ４ ′ ， ４ ″ － ト リ ス （ １ － ナ フ チ ル フ ェ ニ ル ア ミ ノ ） ト リ フ ェ ニ ル ア ミ ン 等 の ス タ ー バ
ー ス ト 構 造 を 有 す る 芳 香 族 ア ミ ン 化 合 物 （ Ｊ ． 　 Ｌ ｕ ｍ ｉ ｎ ． ， 　 ７ ２ － ７ ４ 巻 、 ９ ８ ５
頁 、 １ ９ ９ ７ 年 ） 、 ト リ フ ェ ニ ル ア ミ ン の 四 量 体 か ら 成 る 芳 香 族 ア ミ ン 化 合 物 （ Ｃ ｈ ｅ ｍ
． 　 Ｃ ｏ ｍ ｍ ｕ ｎ ． ， 　 ２ １ ７ ５ 頁 、 １ ９ ９ ６ 年 ） 、 ２ ， ２ ′ ， ７ ， ７ ″ － テ ト ラ キ ス －
（ ジ フ ェ ニ ル ア ミ ノ ） － ９ ， ９ ′ － ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン 等 の ス ピ ロ 化 合 物 （ Ｓ ｙ ｎ ｔ ｈ ．
　 Ｍ ｅ ｔ ａ ｌ ｓ ， 　 ９ １ 巻 、 ２ ０ ９ 頁 、 １ ９ ９ ７ 年 ） 等 が 挙 げ ら れ る 。 こ れ ら の 化 合 物 は
、 単 独 で 用 い て も よ い し 、 必 要 に 応 じ て 、 複 数 種 混 合 し て 用 い て も よ い 。
【 ０ １ ２ ２ 】
　 上 記 の 化 合 物 以 外 に 、 正 孔 輸 送 層 ４ の 材 料 と し て 、 ポ リ ビ ニ ル カ ル バ ゾ ー ル 、 ポ リ ビ ニ
ル ト リ フ ェ ニ ル ア ミ ン （ 特 開 平 ７ － ５ ３ ９ ５ ３ 号 公 報 ） 、 テ ト ラ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン を 含
有 す る ポ リ ア リ ー レ ン エ ー テ ル サ ル ホ ン （ Ｐ ｏ ｌ ｙ ｍ ． 　 Ａ ｄ ｖ ． 　 Ｔ ｅ ｃ ｈ ． ， 　 ７ 巻
、 ３ ３ 頁 、 １ ９ ９ ６ 年 ） 等 の 高 分 子 材 料 が 挙 げ ら れ る 。
　 正 孔 輸 送 層 ４ は 、 ス プ レ ー 法 、 印 刷 法 、 ス ピ ン コ ー ト 法 、 デ ィ ッ プ コ ー ト 法 、 ダ イ コ ー
ト 法 な ど の 通 常 の 塗 布 法 や 、 イ ン ク ジ ェ ッ ト 法 、 ス ク リ ー ン 印 刷 法 な ど 各 種 印 刷 法 等 の 湿
式 成 膜 法 や 、 真 空 蒸 着 法 な ど の 乾 式 成 膜 法 で 形 成 す る こ と が で き る 。
【 ０ １ ２ ３ 】
　 塗 布 法 の 場 合 は 、 正 孔 輸 送 材 料 を １ 種 ま た は ２ 種 以 上 を 、 必 要 に よ り 正 孔 の ト ラ ッ プ に
な ら な い バ イ ン ダ ー 樹 脂 や 塗 布 性 改 良 剤 な ど の 添 加 剤 を 添 加 し 、 適 当 な 溶 剤 に 溶 解 し て 塗
布 溶 液 を 調 製 し 、 ス ピ ン コ ー ト 法 な ど の 方 法 に よ り 陽 極 ２ 上 に 塗 布 し 、 乾 燥 し て 正 孔 輸 送
層 ４ を 形 成 す る 。 バ イ ン ダ ー 樹 脂 と し て は 、 ポ リ カ ー ボ ネ ー ト 、 ポ リ ア リ レ ー ト 、 ポ リ エ
ス テ ル 等 が 挙 げ ら れ る 。 バ イ ン ダ ー 樹 脂 は 添 加 量 が 多 い と 正 孔 移 動 度 を 低 下 さ せ る の で 、
少 な い 方 が 望 ま し く 、 通 常 、 ５ ０ 重 量 ％ 以 下 が 好 ま し い 。
【 ０ １ ２ ４ 】
　 真 空 蒸 着 法 の 場 合 に は 、 正 孔 輸 送 材 料 を 真 空 容 器 内 に 設 置 さ れ た ル ツ ボ に 入 れ 、 真 空 容
器 内 を 適 当 な 真 空 ポ ン プ で １ ０ - 4 Ｐ ａ 程 度 に ま で 排 気 し た 後 、 ル ツ ボ を 加 熱 し て 、 正 孔 輸
送 材 料 を 蒸 発 さ せ 、 ル ツ ボ と 向 か い 合 っ て 置 か れ た 、 陽 極 ２ が 形 成 さ れ た 基 板 １ 上 に 正 孔
輸 送 層 ４ を 形 成 さ せ る 。
　 正 孔 輸 送 層 ４ の 膜 厚 は 、 通 常 ５ ｎ ｍ 以 上 、 好 ま し く は １ ０ ｎ ｍ 以 上 で あ り 、 ま た 通 常 ３
０ ０ ｎ ｍ 以 下 、 好 ま し く は １ ０ ０ ｎ ｍ 以 下 で あ る 。 こ の 様 に 薄 い 膜 を 一 様 に 形 成 す る た め
に は 、 一 般 に 真 空 蒸 着 法 が よ く 用 い ら れ る 。
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【 ０ １ ２ ５ 】
　 図 １ に 示 す 素 子 に お い て 、 正 孔 輸 送 層 ４ の 上 に は 発 光 層 ５ が 設 け ら れ る 。 発 光 層 ５ は 、
電 界 を 与 え ら れ た 電 極 間 に お い て 、 陽 極 か ら 注 入 さ れ て 正 孔 輸 送 層 を 移 動 す る 正 孔 と 、 陰
極 か ら 注 入 さ れ て 正 孔 阻 止 層 ６ を 移 動 す る 電 子 と の 再 結 合 に よ り 励 起 さ れ て 強 い 発 光 を 示
す 発 光 性 化 合 物 よ り 形 成 さ れ る 。
　 発 光 層 ５ に 用 い ら れ る 発 光 性 化 合 物 と し て は 、 安 定 な 薄 膜 形 状 を 有 し 、 固 体 状 態 で 高 い
発 光 （ 蛍 光 ま た は 燐 光 ） 量 子 収 率 を 示 し 、 正 孔 お よ び ／ ま た は 電 子 を 効 率 よ く 輸 送 す る こ
と が で き る 化 合 物 で あ る こ と が 必 要 で あ る 。 さ ら に 電 気 化 学 的 か つ 化 学 的 に 安 定 で あ り 、
ト ラ ッ プ と な る 不 純 物 が 製 造 時 や 使 用 時 に 発 生 し に く い 化 合 物 で あ る こ と が 要 求 さ れ る 。
【 ０ １ ２ ６ 】
　 こ の よ う な 条 件 を 満 た し 、 蛍 光 を 発 す る 発 光 層 を 形 成 す る 材 料 と し て は 、 ８ － ヒ ド ロ キ
シ キ ノ リ ン の ア ル ミ ニ ウ ム 錯 体 な ど の 金 属 錯 体 （ 特 開 昭 ５ ９ － １ ９ ４ ３ ９ ３ 号 公 報 ） 、 １
０ － ヒ ド ロ キ シ ベ ン ゾ ［ ｈ ］ キ ノ リ ン の 金 属 錯 体 （ 特 開 平 ６ － ３ ２ ２ ３ ６ ２ 号 公 報 ） 、 ビ
ス ス チ リ ル ベ ン ゼ ン 誘 導 体 （ 特 開 平 １ － ２ ４ ５ ０ ８ ７ 号 公 報 、 同 ２ － ２ ２ ２ ４ ８ ４ 号 公 報
） 、 ビ ス ス チ リ ル ア リ ー レ ン 誘 導 体 （ 特 開 平 ２ － ２ ４ ７ ２ ７ ８ 号 公 報 ） 、 （ ２ － ヒ ド ロ キ
シ フ ェ ニ ル ） ベ ン ゾ チ ア ゾ ー ル の 金 属 錯 体 （ 特 開 平 ８ － ３ １ ５ ９ ８ ３ 号 公 報 ） 、 シ ロ ー ル
誘 導 体 、 等 が 挙 げ ら れ る 。 こ れ ら の 発 光 層 材 料 は 、 通 常 は 真 空 蒸 着 法 に よ り 正 孔 輸 送 層 上
に 積 層 さ れ る 。 ま た 、 前 述 の 正 孔 輸 送 層 材 料 の う ち 、 発 光 性 を 有 す る 芳 香 族 ア ミ ン 系 化 合
物 も 発 光 層 材 料 と し て 用 い る こ と が 出 来 る 。
【 ０ １ ２ ７ 】
　 な お 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 は 、 こ の 発 光 層 材 料 と し て 使 用 す る こ と も 可 能 で あ る 。 そ
の 場 合 に は 、 正 孔 阻 止 層 ６ ま た は 電 子 輸 送 層 ７ に 使 用 で き る 材 料 と し て 前 述 し た 公 知 材 料
に 代 表 さ れ る 、 そ の 他 の 電 子 輸 送 性 材 料 や 正 孔 阻 止 材 料 の 中 か ら 、 本 発 明 の 前 記 一 般 式 （
Ｉ ） で 表 さ れ る 電 子 輸 送 材 料 よ り も ０ ． １ ｅ Ｖ 以 上 大 き な イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル を 有 す る
材 料 を 選 択 し て 使 用 す る こ と が 好 ま し い 。
【 ０ １ ２ ８ 】
　 更 に 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 に お い て 、 前 述 の 通 り 発 光 層 と 発 光 層 の 陰 極 側 界 面 に 接
す る 層 （ 例 え ば 、 正 孔 阻 止 層 ） の 両 方 に 、 前 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 さ れ る 電 子 輸 送 材 料 を 使
用 し て も 良 く 、 駆 動 寿 命 の 観 点 か ら は 特 に 好 ま し い 。 発 光 層 に ド ー パ ン ト を 含 ま な い 場 合
は 、 前 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 さ れ る 電 子 輸 送 材 料 よ り な る 群 か ら 、 イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル の
差 が ０ ． １ ｅ Ｖ 以 上 で あ る 電 子 輸 送 材 料 を 選 択 し 、 発 光 層 と 正 孔 阻 止 層 に 各 々 使 用 す れ ば
よ い 。 発 光 層 に ド ー パ ン ト を 含 む 場 合 は 、 ド ー パ ン ト の イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル よ り ０ ． １
ｅ Ｖ 以 上 大 き い 電 子 輸 送 材 料 を 前 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 さ れ る 電 子 輸 送 材 料 群 か ら 選 択 し 、
発 光 層 と 正 孔 阻 止 層 に 各 々 使 用 す れ ば よ い 。
【 ０ １ ２ ９ 】
　 素 子 の 発 光 効 率 を 向 上 さ せ る と と も に 発 光 色 を 変 え る 目 的 で 、 例 え ば 、 ８ － ヒ ド ロ キ シ
キ ノ リ ン の ア ル ミ ニ ウ ム 錯 体 を ホ ス ト 材 料 と し て 、 ク マ リ ン 等 の レ ー ザ ー 用 蛍 光 色 素 を ド
ー プ す る こ と （ Ｊ ． 　 Ａ ｐ ｐ ｌ ． 　 Ｐ ｈ ｙ ｓ ． ， 　 ６ ５ 巻 ， 　 ３ ６ １ ０ 頁 ， 　 １ ９ ８ ９ 年
） 等 が 行 わ れ て い る 。 こ の ド ー ピ ン グ 手 法 は 、 発 光 層 ５ に も 適 用 で き 、 ド ー プ 用 材 料 と し
て は 、 ク マ リ ン 以 外 に も 各 種 の 蛍 光 色 素 が 使 用 で き る 。
青 色 発 光 を 与 え る 蛍 光 色 素 と し て は 、 ペ リ レ ン 、 ピ レ ン 、 ア ン ト ラ セ ン 、 ク マ リ ン お よ び
そ れ ら の 誘 導 体 等 が 挙 げ ら れ る 。 緑 色 蛍 光 色 素 と し て は 、 キ ナ ク リ ド ン 誘 導 体 、 ク マ リ ン
誘 導 体 等 が 挙 げ ら れ る 。 黄 色 蛍 光 色 素 と し て は 、 ル ブ レ ン 、 ペ リ ミ ド ン 誘 導 体 等 が 挙 げ ら
れ る 。 赤 色 蛍 光 色 素 と し て は 、 Ｄ Ｃ Ｍ 系 化 合 物 、 ベ ン ゾ ピ ラ ン 誘 導 体 、 ロ ー ダ ミ ン 誘 導 体
、 ベ ン ゾ チ オ キ サ ン テ ン 誘 導 体 、 ア ザ ベ ン ゾ チ オ キ サ ン テ ン 等 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ３ ０ 】
　 上 記 の ド ー プ 用 蛍 光 色 素 以 外 に も 、 ホ ス ト 材 料 に 応 じ て 、 レ ー ザ ー 研 究 ， ８ 巻 ， ６ ９ ４
頁 ， ８ ０ ３ 頁 ， ９ ５ ８ 頁 （ １ ９ ８ ０ 年 ） ； 同 ９ 巻 ， ８ ５ 頁 （ １ ９ ８ １ 年 ） 、 に 列 挙 さ れ て
い る 蛍 光 色 素 な ど が 発 光 層 用 の ド ー プ 材 料 と し て 使 用 す る こ と が で き る 。
　 ホ ス ト 材 料 に 対 し て 上 記 蛍 光 色 素 が ド ー プ さ れ る 量 は 、 １ ０ - 3 重 量 ％ 以 上 が 好 ま し く 、
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０ ． １ 重 量 ％ 以 上 が よ り 好 ま し い 。 ま た １ ０ 重 量 ％ 以 下 が 好 ま し く 、 ３ 重 量 ％ 以 下 が よ り
好 ま し い 。 下 限 値 を 下 回 る と 、 素 子 の 発 光 効 率 向 上 に 寄 与 で き な い 場 合 が あ り 、 上 限 値 を
越 え る と 濃 度 消 光 が 起 き 、 発 光 効 率 の 低 下 に 至 る 可 能 性 が あ る 。
【 ０ １ ３ １ 】
　 一 方 、 燐 光 発 光 を 示 す 発 光 層 は 、 通 常 、 燐 光 性 ド ー パ ン ト と ホ ス ト 材 料 を 含 ん で 形 成 さ
れ る 。 燐 光 性 ド ー パ ン ト と し て は 、 例 え ば 周 期 表 ７ な い し １ １ 族 か ら 選 ば れ る 金 属 を 含 む
有 機 金 属 錯 体 が 挙 げ ら れ 、 該 金 属 錯 体 の Ｔ １ （ 最 低 励 起 三 重 項 準 位 ） よ り 高 い Ｔ １ を 有 す
る 電 荷 輸 送 性 有 機 化 合 物 を ホ ス ト 材 料 と し て 使 用 す る こ と が 好 ま し い 。
　 周 期 表 ７ な い し １ １ 族 か ら 選 ば れ る 金 属 を 含 む 燐 光 性 有 機 金 属 錯 体 に お け る 、 該 金 属 と
し て 好 ま し く は 、 ル テ ニ ウ ム 、 ロ ジ ウ ム 、 パ ラ ジ ウ ム 、 銀 、 レ ニ ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム 、 イ リ
ジ ウ ム 、 白 金 、 お よ び 金 が 挙 げ ら れ る 。 こ れ ら の 有 機 金 属 錯 体 と し て 、 好 ま し く は 下 記 一
般 式 （ Ｘ ） ま た は 一 般 式 （ VI） で 表 さ れ る 化 合 物 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ３ ２ 】
【 化 ５ ５ 】
　
　
　
【 ０ １ ３ ３ 】
（ 式 中 、 Ｍ は 金 属 、 ｋ は 該 金 属 の 価 数 を 表 す 。 Ｌ お よ び Ｌ ’ は 二 座 配 位 子 を 表 す 。 ｊ は ０
ま た は １ ま た は ２ を 表 す 。 ）
【 ０ １ ３ ４ 】
【 化 ５ ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ３ ５ 】
（ 式 中 、 Ｍ ７ は 金 属 、 Ｔ は 炭 素 ま た は 窒 素 を 表 わ す 。 Ｔ が 窒 素 の 場 合 は Ｒ １ ４ 、 Ｒ １ ５ は
無 く 、 Ｔ が 炭 素 の 場 合 は Ｒ １ ４ 、 Ｒ １ ５ は 水 素 原 子 、 ハ ロ ゲ ン 原 子 、 ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル
キ ル 基 、 ア ル ケ ニ ル 基 、 シ ア ノ 基 、 ア ミ ノ 基 、 ア シ ル 基 、 ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 、 カ ル
ボ キ シ ル 基 、 ア ル コ キ シ 基 、 ア ル キ ル ア ミ ノ 基 、 ア ラ ル キ ル ア ミ ノ 基 、 ハ ロ ア ル キ ル 基 、
水 酸 基 、 ア リ ー ル オ キ シ 基 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 基 ま た は 芳 香 族 複
素 環 基 を 表 わ す 。
【 ０ １ ３ ６ 】
　 Ｒ １ ２ 、 Ｒ １ ３ は 水 素 原 子 、 ハ ロ ゲ ン 原 子 、 ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、 ア ル ケ ニ ル 基
、 シ ア ノ 基 、 ア ミ ノ 基 、 ア シ ル 基 、 ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 、 カ ル ボ キ シ ル 基 、 ア ル コ キ
シ 基 、 ア ル キ ル ア ミ ノ 基 、 ア ラ ル キ ル ア ミ ノ 基 、 ハ ロ ア ル キ ル 基 、 水 酸 基 、 ア リ ー ル オ キ
シ 基 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 基 ま た は 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 わ し 、 互 い
に 連 結 し て 環 を 形 成 し て も 良 い 。 ）
　 一 般 式 （ Ｘ ） 中 の 二 座 配 位 子 Ｌ お よ び Ｌ ’ は そ れ ぞ れ 以 下 の 部 分 構 造 を 有 す る 配 位 子 を
示 す 。
【 ０ １ ３ ７ 】
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【 化 ５ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ３ ８ 】
（ 環 Ａ １ お よ び 環 Ａ １ ’ は 各 々 独 立 に 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 ま た は 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 わ し
、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 環 Ａ ２ お よ び 環 Ａ ２ ’ は 含 窒 素 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 わ し 、
置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 Ｒ ’ 、 Ｒ ’ ’ お よ び Ｒ ’ ’ ’ は そ れ ぞ れ ハ ロ ゲ ン 原 子 ； ア ル
キ ル 基 ； ア ル ケ ニ ル 基 ； ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 ； メ ト キ シ 基 ； ア ル コ キ シ 基 ； ア リ ー ル
オ キ シ 基 ； ジ ア ル キ ル ア ミ ノ 基 ； ジ ア リ ー ル ア ミ ノ 基 ； カ ル バ ゾ リ ル 基 ； ア シ ル 基 ； ハ ロ
ア ル キ ル 基 ま た は シ ア ノ 基 を 表 す 。 ）
　 一 般 式 （ Ｘ ） で 表 さ れ る 化 合 物 と し て 、 さ ら に 好 ま し く は 下 記 一 般 式 （ Ｖ ａ ） 、 （ Ｖ ｂ
） お よ び （ Ｖ ｃ ） で 表 さ れ る 化 合 物 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ３ ９ 】
【 化 ５ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ４ ０ 】
（ 式 中 、 Ｍ ４ は 金 属 、 ｋ は 該 金 属 の 価 数 を 表 す 。 環 Ａ １ は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香
族 炭 化 水 素 基 を 表 わ し 、 環 Ａ ２ は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 含 窒 素 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 わ
す 。 ）
【 ０ １ ４ １ 】
【 化 ５ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ４ ２ 】
（ 式 中 、 Ｍ ５ は 金 属 、 ｋ は 該 金 属 の 価 数 を 表 す 。 環 Ａ １ は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香
族 炭 化 水 素 基 ま た は 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 わ し 、 環 Ａ ２ は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 含 窒 素
芳 香 族 複 素 環 基 を 表 わ す 。 ）
【 ０ １ ４ ３ 】
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【 化 ６ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ４ ４ 】
（ 式 中 、 Ｍ ６ は 金 属 、 ｋ は 該 金 属 の 価 数 を 表 し 、 ｊ は ０ ま た は １ ま た は ２ を 表 す 。 環 Ａ １
お よ び 環 Ａ １ ’ は 各 々 独 立 に 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 基 ま た は 芳 香 族
複 素 環 基 を 表 わ し 、 環 Ａ ２ お よ び 環 Ａ ２ ’ は 各 々 独 立 に 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 含 窒
素 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 わ す 。 ）
　 一 般 式 （ Ｖ ａ ） 、 （ Ｖ ｂ ） 、 （ Ｖ ｃ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 環 Ａ １ お よ び 環 Ａ １ ’ と し て
、 好 ま し く は 、 フ ェ ニ ル 基 、 ビ フ ェ ニ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 ア ン ト リ ル 基 、 チ エ ニ ル 基 、 フ
リ ル 基 、 ベ ン ゾ チ エ ニ ル 基 、 ベ ン ゾ フ リ ル 基 、 ピ リ ジ ル 基 、 キ ノ リ ル 基 、 イ ソ キ ノ リ ル 基
、 ま た は カ ル バ ゾ リ ル 基 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ４ ５ 】
　 環 Ａ ２ お よ び 環 Ａ ２ ’ と し て 、 好 ま し く は 、 ピ リ ジ ル 基 、 ピ リ ミ ジ ル 基 、 ピ ラ ジ ル 基 、
ト リ ア ジ ル 基 、 ベ ン ゾ チ ア ゾ ー ル 基 、 ベ ン ゾ オ キ サ ゾ ー ル 基 、 ベ ン ゾ イ ミ ダ ゾ ー ル 基 、 キ
ノ リ ル 基 、 イ ソ キ ノ リ ル 基 、 キ ノ キ サ リ ル 基 、 ま た は フ ェ ナ ン ト リ ジ ル 基 が 挙 げ ら れ る 。
　 一 般 式 （ Ｖ ａ ） 、 （ Ｖ ｂ ） お よ び （ Ｖ ｃ ） で 表 さ れ る 化 合 物 が 有 し て い て も よ い 置 換 基
と し て は 、 フ ッ 素 原 子 等 の ハ ロ ゲ ン 原 子 ； メ チ ル 基 、 エ チ ル 基 等 の 炭 素 数 １ ～ ６ の ア ル キ
ル 基 ； ビ ニ ル 基 等 の 炭 素 数 ２ ～ ６ の ア ル ケ ニ ル 基 ； メ ト キ シ カ ル ボ ニ ル 基 、 エ ト キ シ カ ル
ボ ニ ル 基 等 の 炭 素 数 ２ ～ ６ の ア ル コ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 ； メ ト キ シ 基 、 エ ト キ シ 基 等 の 炭 素
数 １ ～ ６ の ア ル コ キ シ 基 ； フ ェ ノ キ シ 基 、 ベ ン ジ ル オ キ シ 基 な ど の ア リ ー ル オ キ シ 基 ； ジ
メ チ ル ア ミ ノ 基 、 ジ エ チ ル ア ミ ノ 基 等 の ジ ア ル キ ル ア ミ ノ 基 ； ジ フ ェ ニ ル ア ミ ノ 基 等 の ジ
ア リ ー ル ア ミ ノ 基 ； カ ル バ ゾ リ ル 基 ； ア セ チ ル 基 等 の ア シ ル 基 ； ト リ フ ル オ ロ メ チ ル 基 等
の ハ ロ ア ル キ ル 基 ； シ ア ノ 基 等 が 挙 げ ら れ 、 こ れ ら は 互 い に 連 結 し て 環 を 形 成 し て も 良 い
。
【 ０ １ ４ ６ 】
　 な お 、 環 Ａ １ が 有 す る 置 換 基 と 環 Ａ ２ が 有 す る 置 換 基 が 結 合 、 ま た は 環 Ａ １ ’ が 有 す る
置 換 基 と 環 Ａ ２ ’ が 有 す る 置 換 基 が 結 合 し て 、 一 つ の 縮 合 環 を 形 成 し て も よ く 、 こ の よ う
な 縮 合 環 と し て は ７ ， ８ － ベ ン ゾ キ ノ リ ン 基 等 が 挙 げ ら れ る 。
　 環 Ａ １ 、 環 Ａ １ ’ 、 環 Ａ ２ お よ び 環 Ａ ２ ’ の 置 換 基 と し て 、 よ り 好 ま し く は ア ル キ ル 基
、 ア ル コ キ シ 基 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 、 シ ア ノ 基 、 ハ ロ ゲ ン 原 子 、 ハ ロ ア ル キ ル 基 、 ジ ア リ
ー ル ア ミ ノ 基 、 ま た は カ ル バ ゾ リ ル 基 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ４ ７ 】
　 式 （ Ｖ ａ ） 、 （ Ｖ ｂ ） に お け る Ｍ ４ な い し Ｍ ５ と し て 好 ま し く は 、 ル テ ニ ウ ム 、 ロ ジ ウ
ム 、 パ ラ ジ ウ ム 、 銀 、 レ ニ ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム 、 イ リ ジ ウ ム 、 白 金 ま た は 金 が 挙 げ ら れ る 。
式 （ VI） に お け る Ｍ ７ と し て 好 ま し く は 、 ル テ ニ ウ ム 、 ロ ジ ウ ム 、 パ ラ ジ ウ ム 、 銀 、 レ ニ
ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム 、 イ リ ジ ウ ム 、 白 金 ま た は 金 が 挙 げ ら れ 、 特 に 好 ま し く は 、 白 金 、 パ ラ
ジ ウ ム 等 の ２ 価 の 金 属 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ４ ８ 】
　 前 記 一 般 式 （ Ｘ ） 、 （ Ｖ ａ ） 、 （ Ｖ ｂ ） お よ び （ Ｖ ｃ ） で 示 さ れ る 有 機 金 属 錯 体 の 具 体
例 を 以 下 に 示 す が 、 下 記 の 化 合 物 に 限 定 さ れ る わ け で は な い 。
【 ０ １ ４ ９ 】
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【 化 ６ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ５ ０ 】
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【 化 ６ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ５ １ 】
　 前 記 一 般 式 （ VI） で 表 わ さ れ る 有 機 金 属 錯 体 の 具 体 例 を 以 下 に 示 す が 、 下 記 の 化 合 物 に
限 定 さ れ る わ け で は な い 。
【 ０ １ ５ ２ 】
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【 化 ６ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ５ ３ 】
　 な お 、 前 述 し た よ う に 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 と の 親 和 性 に 起 因 す る 効 果 の 点 か ら は 、
発 光 層 中 に 含 ま れ る 有 機 金 属 錯 体 と し て は 、 環 Ａ １ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭
化 水 素 環 で 、 環 Ａ ２ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ピ リ ジ ン 環 で あ る （ 即 ち 、 ２ － ア リ ー ル
ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る ） 配 位 子 Ｌ 、 お よ び ／ ま た は 、 環 Ａ １ ’ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ
い 芳 香 族 炭 化 水 素 環 で 、 環 Ａ ２ ’ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ピ リ ジ ン 環 で あ る （ 即 ち 、
２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る ） 配 位 子 Ｌ ’ 、 を 有 す る 一 般 式 （ Ｘ ） で 表 さ れ る 有 機
金 属 錯 体 が 好 ま し い 。
【 ０ １ ５ ４ 】
　 特 に 、
ｉ ） 環 Ａ １ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 環 で 、 環 Ａ ２ が 置 換 基 を 有 し て い
て も よ い ピ リ ジ ン 環 で あ る （ 即 ち 、 ２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る ） 、 一 般 式 （ Ｖ ａ
） で 表 さ れ る 化 合 物 、
ii） 環 Ａ １ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 環 で 、 環 Ａ ２ が 置 換 基 を 有 し て い
て も よ い ピ リ ジ ン 環 で あ る （ 即 ち 、 ２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る ） 、 一 般 式 （ Ｖ ｂ
） で 表 さ れ る 化 合 物 、
iii） 環 Ａ １ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 環 で 、 環 Ａ ２ が 置 換 基 を 有 し て
い て も よ い ピ リ ジ ン 環 で あ る （ 即 ち 、 ２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る ） 、 お よ び ／ ま
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た は 、 環 Ａ １ ’ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 環 で 、 環 Ａ ２ ’ が 置 換 基 を 有
し て い て も よ い ピ リ ジ ン 環 で あ る （ 即 ち 、 ２ － ア リ ー ル ピ リ ジ ン 骨 格 を 有 す る ） 、 一 般 式
（ Ｖ ｃ ） で 表 さ れ る 化 合 物
の い ず れ か で あ る 場 合 が 、 特 に 好 ま し い 。
【 ０ １ ５ ５ 】
　 な お 、 上 記 環 Ａ ２ お よ び ／ ま た は 環 Ａ ２ ’ が 置 換 基 を 有 し て い て も よ い ピ リ ジ ン 環 で あ
り 、 環 Ａ １ お よ び ／ ま た は 環 Ａ １ ’ が 前 記 一 般 式 （ Ｉ ） に お け る Ｒ １ お よ び ／ ま た は Ｒ ４

と 同 じ 環 構 造 で あ る 場 合 が 、 最 も 好 ま し い 。
　 燐 光 発 光 を 示 す 発 光 層 に 使 用 さ れ る ホ ス ト 材 料 と し て は 、 蛍 光 発 光 を 示 す 発 光 層 に 使 用
さ れ る ホ ス ト 材 料 と し て 前 述 し た 材 料 （ 前 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 わ さ れ る 本 発 明 の 電 子 輸 送
材 料 を 含 む ） の 他 に 、 ４ ， ４ '－ Ｎ ， Ｎ '－ ジ カ ル バ ゾ ー ル ビ フ ェ ニ ル な ど の カ ル バ ゾ ー ル
誘 導 体 （ Ｗ Ｏ 　 ０ ０ ／ ７ ０ ６ ５ ５ 号 公 報 ） 、 ト リ ス （ ８ － ヒ ド ロ キ シ キ ノ リ ン ） ア ル ミ ニ
ウ ム （ Ｕ Ｓ Ｐ 　 ６ ， ３ ０ ３ ， ２ ３ ８ 号 公 報 ） 、 ２ ， ２ '， ２ ’ ’ － （ １ ， ３ ， ５ － ベ ン ゼ
ン ト リ ル ） ト リ ス ［ １ － フ ェ ニ ル － １ Ｈ － ベ ン ズ イ ミ ダ ゾ ー ル ］ （ Appl.Phys.Lett., 78
巻 , 1622項 , 2001） 、 ポ リ ビ ニ ル カ ル バ ゾ ー ル （ 特 開 ２ ０ ０ １ － ２ ５ ７ ０ ７ ６ 号 公 報 ） 等
が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ５ ６ 】
　 さ ら に 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 に お け る 発 光 層 は 、 ホ ス ト 材 料 お よ び 燐 光 性 ド ー パ ン
ト と 共 に 、 前 述 の 蛍 光 色 素 を 含 有 し て い て も よ い 。
　 発 光 層 中 に ド ー パ ン ト と し て 含 有 さ れ る 有 機 金 属 錯 体 の 量 は 、 ０ ． １ 重 量 ％ 以 上 が 好 ま
し く 、 ま た ３ ０ 重 量 ％ 以 下 が 好 ま し い 。 下 限 値 を 下 回 る と 素 子 の 発 光 効 率 向 上 に 寄 与 で き
な い 場 合 が あ り 、 上 限 値 を 上 回 る と 有 機 金 属 錯 体 同 士 が ２ 量 体 を 形 成 す る 等 の 理 由 で 濃 度
消 光 が 起 き 、 発 光 効 率 の 低 下 に 至 る 可 能 性 が あ る 。
【 ０ １ ５ ７ 】
　 燐 光 発 光 を 示 す 発 光 層 に お け る 燐 光 性 ド ー パ ン ト の 量 は 、 従 来 の 蛍 光 （ １ 重 項 ） を 用 い
た 素 子 に お い て 、 発 光 層 に 含 有 さ れ る 蛍 光 性 色 素 （ ド ー パ ン ト ） の 量 よ り 、 若 干 多 い 方 が
好 ま し い 傾 向 が あ る 。 ま た 燐 光 性 ド ー パ ン ト と 共 に 蛍 光 色 素 が 発 光 層 中 に 含 有 さ れ る 場 合
、 該 蛍 光 色 素 の 量 は 、 ０ ． ０ ５ 重 量 ％ 以 上 が 好 ま し く 、 ０ ． １ 重 量 ％ 以 上 が よ り 好 ま し い
。 ま た １ ０ 重 量 ％ 以 下 が 好 ま し く 、 ３ 重 量 ％ 以 下 が よ り 好 ま し い 。
【 ０ １ ５ ８ 】
　 発 光 層 ５ の 膜 厚 は 、 通 常 ３ ｎ ｍ 以 上 、 好 ま し く は ５ ｎ ｍ 以 上 で あ り 、 ま た 通 常 ２ ０ ０ ｎ
ｍ 以 下 、 好 ま し く は １ ０ ０ ｎ ｍ 以 下 で あ る 。
　 発 光 層 も 正 孔 輸 送 層 と 同 様 の 方 法 で 形 成 す る こ と が で き る 。 上 述 の 蛍 光 色 素 お よ び ／ ま
た は 燐 光 色 素 （ 燐 光 性 ド ー パ ン ト ） を 発 光 層 の ホ ス ト 材 料 に ド ー プ す る 方 法 を 以 下 に 説 明
す る 。
【 ０ １ ５ ９ 】
　 塗 布 の 場 合 は 、 前 記 発 光 層 ホ ス ト 材 料 と 、 ド ー プ 用 色 素 、 さ ら に 必 要 に よ り 、 電 子 の ト
ラ ッ プ や 発 光 の 消 光 剤 と な ら な い バ イ ン ダ ー 樹 脂 や 、 レ ベ リ ン グ 剤 等 の 塗 布 性 改 良 剤 な ど
の 添 加 剤 を 添 加 し 溶 解 し た 塗 布 溶 液 を 調 整 し 、 ス ピ ン コ ー ト 法 な ど の 方 法 に よ り 正 孔 輸 送
層 ４ 上 に 塗 布 し 、 乾 燥 し て 発 光 層 ５ を 形 成 す る 。 バ イ ン ダ ー 樹 脂 と し て は 、 ポ リ カ ー ボ ネ
ー ト 、 ポ リ ア リ レ ー ト 、 ポ リ エ ス テ ル 等 が 挙 げ ら れ る 。 バ イ ン ダ ー 樹 脂 は 添 加 量 が 多 い と
正 孔 ／ 電 子 移 動 度 を 低 下 さ せ る の で 、 少 な い 方 が 望 ま し く 、 ５ ０ 重 量 ％ 以 下 が 好 ま し い 。
【 ０ １ ６ ０ 】
　 真 空 蒸 着 法 の 場 合 に は 、 前 記 ホ ス ト 材 料 を 真 空 容 器 内 に 設 置 さ れ た る つ ぼ に 入 れ 、 ド ー
プ す る 色 素 を 別 の る つ ぼ に 入 れ 、 真 空 容 器 内 を 適 当 な 真 空 ポ ン プ で １ ． ０ × １ ０ - 4 Ｔ ｏ ｒ
ｒ 程 度 に ま で 排 気 し た 後 、 各 々 の る つ ぼ を 同 時 に 加 熱 し て 蒸 発 さ せ 、 る つ ぼ と 向 か い 合 っ
て 置 か れ た 基 板 上 に 層 を 形 成 す る 。 ま た 、 他 の 方 法 と し て 、 上 記 の 材 料 を 予 め 所 定 比 で 混
合 し た も の を 同 一 の る つ ぼ を 用 い て 蒸 発 さ せ て も よ い 。
【 ０ １ ６ １ 】
　 上 記 各 ド ー パ ン ト が 発 光 層 中 に ド ー プ さ れ る 場 合 、 発 光 層 の 膜 厚 方 向 に お い て 均 一 に ド
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ー プ さ れ る が 、 膜 厚 方 向 に お い て 濃 度 分 布 が あ っ て も 構 わ な い 。 例 え ば 、 正 孔 輸 送 層 と の
界 面 近 傍 に の み ド ー プ し た り 、 逆 に 、 正 孔 阻 止 層 界 面 近 傍 に ド ー プ し て も よ い 。
　 発 光 層 も 正 孔 輸 送 層 と 同 様 の 方 法 で 形 成 す る こ と が で き る が 、 通 常 は 真 空 蒸 着 法 が 用 い
ら れ る 。
【 ０ １ ６ ２ 】
　 な お 発 光 層 ５ は 、 本 発 明 の 性 能 を 損 な わ な い 範 囲 で 上 記 以 外 の 成 分 を 含 ん で い て も よ い
。
　 図 １ に 示 す 素 子 に お い て 、 正 孔 阻 止 層 ６ は 発 光 層 ５ の 上 に 、 発 光 層 ５ の 陰 極 側 の 界 面 に
接 す る よ う に 積 層 さ れ る 。
　 正 孔 阻 止 層 は 、 正 孔 輸 送 層 か ら 移 動 し て く る 正 孔 を 陰 極 に 到 達 す る の を 阻 止 す る 役 割 と
、 陰 極 か ら 注 入 さ れ た 電 子 を 効 率 よ く 発 光 層 の 方 向 に 輸 送 す る こ と が で き る 化 合 物 よ り 形
成 さ れ る こ と が 好 ま し い 。 正 孔 阻 止 層 を 構 成 す る 材 料 に 求 め ら れ る 物 性 と し て は 、 電 子 移
動 度 が 高 く 正 孔 移 動 度 が 低 い こ と が 必 要 と さ れ る 。 正 孔 阻 止 層 ６ は 正 孔 と 電 子 を 発 光 層 内
に 閉 じ こ め て 、 発 光 効 率 を 向 上 さ せ る 機 能 を 有 す る 。
【 ０ １ ６ ３ 】
　 本 発 明 の 素 子 に お い て 、 こ の 正 孔 阻 止 層 に は 前 記 一 般 式 （ Ｉ ） で 表 さ れ る 本 発 明 の 電 子
輸 送 材 料 を 用 い る こ と が 好 ま し い 。 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 は 正 孔 阻 止 層 中 に 、 単 独 で 用 い
て も よ い し 、 複 数 種 併 用 し て も よ い 。 更 に 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の 性 能 を 損 な わ な い 範
囲 で 、 公 知 の 正 孔 阻 止 機 能 を 有 す る 化 合 物 を 併 用 し て も よ い 。
　 本 発 明 で 用 い ら れ る 正 孔 阻 止 層 の イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル は 発 光 層 の イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ
ル （ 発 光 層 が ホ ス ト 材 料 と ド ー パ ン ト を 含 ん で い る 場 合 に は ド ー パ ン ト の イ オ ン 化 ポ テ ン
シ ャ ル ） よ り ０ ． １ ｅ Ｖ 以 上 大 き い こ と が 好 ま し い 。 （ ホ ス ト 材 料 の イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ
ル よ り ０ ． １ ｅ Ｖ 以 上 大 き い こ と が 、 よ り 好 ま し い 。 ） イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル は 物 質 の Ｈ
Ｏ Ｍ Ｏ （ 最 高 被 占 分 子 軌 道 ） レ ベ ル に あ る 電 子 を 真 空 準 位 に 放 出 す る の に 必 要 な エ ネ ル ギ
ー で 定 義 さ れ る 。 イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル は 光 電 子 分 光 法 で 直 接 定 義 さ れ る か 、 電 気 化 学 的
に 測 定 し た 酸 化 電 位 を 基 準 電 極 に 対 し て 補 正 し て も 求 め ら れ る 。 後 者 の 方 法 の 場 合 、 例 え
ば 飽 和 甘 コ ウ 電 極 （ Ｓ Ｃ Ｅ ） を 基 準 電 極 と し て 用 い た と き 、
　 　 イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル ＝ 酸 化 電 位 （ ｖ ｓ ． Ｓ Ｃ Ｅ ） ＋ ４ ． ３ ｅ Ｖ
で 定 義 さ れ る 。 （ “ Ｍ ｏ ｌ ｅ ｃ ｕ ｌ ａ ｒ 　 Ｓ ｅ ｍ ｉ ｃ ｏ ｎ ｄ ｕ ｃ ｔ ｏ ｒ ｓ ” ， Ｓ ｐ ｒ ｉ ｎ
ｇ ｅ ｒ － Ｖ ｅ ｒ ｌ ａ ｇ ， １ ９ ８ ５ 年 、 ９ ８ 頁 ） 。
【 ０ １ ６ ４ 】
　 さ ら に 、 本 発 明 で 用 い ら れ る 正 孔 阻 止 層 の 電 子 親 和 力 （ Ｅ Ａ ） は 、 発 光 層 の 電 子 親 和 力
（ 発 光 層 が ホ ス ト 材 料 と ド ー パ ン ト を 含 ん で い る 場 合 に は ホ ス ト 材 料 の 電 子 親 和 力 ） と 比
較 し て 同 等 以 上 で あ る こ と が 好 ま し い 。 電 子 親 和 力 も イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル と 同 様 に 真 空
準 位 を 基 準 と し て 、 真 空 準 位 に あ る 電 子 が 物 質 の Ｌ Ｕ Ｍ Ｏ （ 最 低 空 分 子 軌 道 ） レ ベ ル に 落
ち て 安 定 化 す る エ ネ ル ギ ー で 定 義 さ れ る 。 電 子 親 和 力 は 、 上 述 の イ オ ン 化 ポ テ ン シ ャ ル か
ら 光 学 的 バ ン ド ギ ャ ッ プ を 差 し 引 い て 求 め ら れ る か 、 電 気 化 学 的 な 還 元 電 位 か ら 下 記 の 式
で 同 様 に 求 め ら れ る 。
【 ０ １ ６ ５ 】
　 　 電 子 親 和 力 ＝ 還 元 電 位 （ ｖ ｓ ． Ｓ Ｃ Ｅ ） ＋ ４ ． ３ ｅ Ｖ
　 従 っ て 、 本 発 明 で 用 い ら れ る 正 孔 阻 止 層 は 、 酸 化 電 位 と 還 元 電 位 を も ち い て 、
（ 正 孔 阻 止 材 料 の 酸 化 電 位 ） － （ 発 光 材 料 の 酸 化 電 位 ） ≧ ０ ． １ Ｖ
（ 正 孔 阻 止 材 料 の 還 元 電 位 ） ≧ （ 発 光 材 料 の 還 元 電 位 ）
と 表 現 す る こ と も 出 来 る 。
【 ０ １ ６ ６ 】
　 さ ら に 後 述 の 電 子 輸 送 層 を 有 す る 素 子 の 場 合 に は 、 正 孔 阻 止 層 の 電 子 親 和 力 は 電 子 輸 送
層 の 電 子 親 和 力 と 比 較 し て 同 等 以 下 で あ る こ と が 好 ま し い 。
（ 電 子 輸 送 材 料 の 還 元 電 位 ） ≧ （ 正 孔 阻 止 材 料 の 還 元 電 位 ） ≧ （ 発 光 材 料 の 還 元 電 位 ）
　 正 孔 阻 止 層 ６ の 膜 厚 は 、 通 常 ０ ． ３ ｎ ｍ 以 上 、 好 ま し く は ０ ． ５ ｎ ｍ 以 上 で あ り 、 ま た
通 常 １ ０ ０ ｎ ｍ 以 下 、 好 ま し く は ５ ０ ｎ ｍ 以 下 で あ る 。 正 孔 阻 止 層 も 正 孔 輸 送 層 と 同 様 の
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方 法 で 形 成 す る こ と が で き る が 、 通 常 は 真 空 蒸 着 法 が 用 い ら れ る 。
【 ０ １ ６ ７ 】
　 陰 極 ８ は 、 正 孔 阻 止 層 ６ を 介 し て 発 光 層 ５ に 電 子 を 注 入 す る 役 割 を 果 た す 。 陰 極 ８ と し
て 用 い ら れ る 材 料 は 、 前 記 陽 極 ２ に 使 用 さ れ る 材 料 を 用 い る こ と が 可 能 で あ る が 、 効 率 よ
く 電 子 注 入 を 行 な う に は 、 仕 事 関 数 の 低 い 金 属 が 好 ま し く 、 ス ズ 、 マ グ ネ シ ウ ム 、 イ ン ジ
ウ ム 、 カ ル シ ウ ム 、 ア ル ミ ニ ウ ム 、 銀 等 の 適 当 な 金 属 ま た は そ れ ら の 合 金 が 用 い ら れ る 。
具 体 例 と し て は 、 マ グ ネ シ ウ ム － 銀 合 金 、 マ グ ネ シ ウ ム － イ ン ジ ウ ム 合 金 、 ア ル ミ ニ ウ ム
－ リ チ ウ ム 合 金 等 の 低 仕 事 関 数 合 金 電 極 が 挙 げ ら れ る 。 さ ら に 、 陰 極 と 発 光 層 ま た は 電 子
輸 送 層 の 界 面 に Ｌ ｉ Ｆ 、 Ｍ ｇ Ｆ ２ 、 Ｌ ｉ ２ Ｏ 等 の 極 薄 絶 縁 膜 （ ０ ． １ ～ ５ ｎ ｍ ） を 挿 入 す
る こ と も 、 素 子 の 効 率 を 向 上 さ せ る 有 効 な 方 法 で あ る （ Ａ ｐ ｐ ｌ ． 　 Ｐ ｈ ｙ ｓ ． 　 Ｌ ｅ ｔ
ｔ ． ， 　 ７ ０ 巻 ， １ ５ ２ 頁 ， １ ９ ９ ７ 年 ； 特 開 平 １ ０ － ７ ４ ５ ８ ６ 号 公 報 ； Ｉ Ｅ Ｅ Ｅ 　 Ｔ
ｒ ａ ｎ ｓ ． 　 Ｅ ｌ ｅ ｃ ｔ ｒ ｏ ｎ ． 　 Ｄ ｅ ｖ ｉ ｃ ｅ ｓ ， ４ ４ 巻 ， １ ２ ４ ５ 頁 ， １ ９ ９ ７ 年 ）
。 陰 極 ８ の 膜 厚 は 通 常 、 陽 極 ２ と 同 様 で あ る 。 低 仕 事 関 数 金 属 か ら 成 る 陰 極 を 保 護 す る 目
的 で 、 こ の 上 に さ ら に 、 仕 事 関 数 が 高 く 大 気 に 対 し て 安 定 な 金 属 層 を 積 層 す る こ と は 素 子
の 安 定 性 を 増 す 。 こ の 目 的 の た め に 、 ア ル ミ ニ ウ ム 、 銀 、 銅 、 ニ ッ ケ ル 、 ク ロ ム 、 金 、 白
金 等 の 金 属 が 使 わ れ る 。
【 ０ １ ６ ８ 】
　 素 子 の 発 光 効 率 を さ ら に 向 上 さ せ る こ と を 目 的 と し て 、 図 ２ お よ び 図 ３ に 示 す よ う に 、
正 孔 阻 止 層 ６ と 陰 極 ８ の 間 に 電 子 輸 送 層 ７ が 設 け ら れ て い て も よ い 。 電 子 輸 送 層 ７ は 、 電
界 を 与 え ら れ た 電 極 間 に お い て 陰 極 か ら 注 入 さ れ た 電 子 を 効 率 よ く 正 孔 阻 止 層 ６ の 方 向 に
輸 送 す る こ と が で き る 化 合 物 よ り 形 成 さ れ る 。
　 こ の よ う な 条 件 を 満 た す 材 料 と し て は 、 ８ － ヒ ド ロ キ シ キ ノ リ ン の ア ル ミ ニ ウ ム 錯 体 な
ど の 金 属 錯 体 （ 特 開 昭 ５ ９ － １ ９ ４ ３ ９ ３ 号 公 報 ） 、 １ ０ － ヒ ド ロ キ シ ベ ン ゾ ［ ｈ ］ キ ノ
リ ン の 金 属 錯 体 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 誘 導 体 、 ジ ス チ リ ル ビ フ ェ ニ ル 誘 導 体 、 シ ロ ー ル 誘 導
体 、 ３ － ま た は ５ － ヒ ド ロ キ シ フ ラ ボ ン 金 属 錯 体 、 ベ ン ズ オ キ サ ゾ ー ル 金 属 錯 体 、 ベ ン ゾ
チ ア ゾ ー ル 金 属 錯 体 、 ト リ ス ベ ン ズ イ ミ ダ ゾ リ ル ベ ン ゼ ン （ 米 国 特 許 第 　 ５ ， ６ ４ ５ ， ９
４ ８ 号 ） 、 キ ノ キ サ リ ン 化 合 物 （ 特 開 平 ６ － ２ ０ ７ １ ６ ９ 号 公 報 ） 、 フ ェ ナ ン ト ロ リ ン 誘
導 体 （ 特 開 平 ５ － ３ ３ １ ４ ５ ９ 号 公 報 ） 、 ２ － ｔ － ブ チ ル － ９ ， １ ０ － Ｎ ， Ｎ ′ － ジ シ ア
ノ ア ン ト ラ キ ノ ン ジ イ ミ ン 、 ｎ 型 水 素 化 非 晶 質 炭 化 シ リ コ ン 、 ｎ 型 硫 化 亜 鉛 、 ｎ 型 セ レ ン
化 亜 鉛 な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ６ ９ 】
　 ま た 、 上 述 の よ う な 電 子 輸 送 材 料 に 、 ア ル カ リ 金 属 を ド ー プ す る （ 特 開 平 １ ０ － ２ ７ ０
１ ７ １ 号 公 報 、 特 願 ２ ０ ０ ０ － ２ ８ ５ ６ ５ ６ 号 、 特 願 ２ ０ ０ ０ － ２ ８ ５ ６ ５ ７ 号 な ど に 記
載 ） こ と に よ り 、 電 子 輸 送 性 が 向 上 す る た め 好 ま し い 。
　 電 子 輸 送 層 ７ は 、 正 孔 輸 送 層 ４ と 同 様 に し て 塗 布 法 あ る い は 真 空 蒸 着 法 に よ り 正 孔 阻 止
層 ６ 上 に 積 層 す る こ と に よ り 形 成 さ れ る 。 通 常 は 、 真 空 蒸 着 法 が 用 い ら れ る 。
【 ０ １ ７ ０ 】
　 な お 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 、 こ の 電 子 輸 送 層 ７ に 使 用 し て も 良 い 。 そ の 場 合 、 本 発
明 の 電 子 輸 送 材 料 の み を 使 用 し て 電 子 輸 送 層 ７ を 形 成 し て も 良 い し 、 前 述 し た 各 種 公 知 の
材 料 と 併 用 し て も 良 い 。
　 電 子 輸 送 層 ７ に 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 使 用 し た 場 合 、 前 述 の 発 光 層 ５ や 正 孔 阻 止 層 ６
に も 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 を 使 用 し て も 良 い し 、 ま た 電 子 輸 送 層 ７ の み に 本 発 明 の 電 子 輸
送 材 料 を 使 用 し 、 正 孔 阻 止 層 ６ に は 、 そ れ 以 外 の 、 公 知 の 正 孔 阻 止 材 料 を 使 用 し て も 良 い
。
【 ０ １ ７ １ 】
　 電 子 輸 送 層 ６ の 膜 厚 は 、 通 常 ５ ｎ ｍ 以 上 、 好 ま し く は １ ０ ｎ ｍ 以 上 で あ り 、 ま た 通 常 ２
０ ０ ｎ ｍ 以 下 、 好 ま し く は １ ０ ０ ｎ ｍ 以 下 で あ る 。
　 電 子 輸 送 層 ７ は 、 正 孔 輸 送 層 ４ と 同 様 に し て 塗 布 法 あ る い は 真 空 蒸 着 法 に よ り 正 孔 阻 止
層 ６ 上 に 積 層 す る こ と に よ り 形 成 さ れ る 。 通 常 は 、 真 空 蒸 着 法 が 用 い ら れ る 。
　 正 孔 注 入 の 効 率 を さ ら に 向 上 さ せ 、 か つ 、 有 機 層 全 体 の 陽 極 へ の 付 着 力 を 改 善 さ せ る 目
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的 で 、 正 孔 輸 送 層 ４ と 陽 極 ２ と の 間 に 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ を 挿 入 す る こ と も 行 わ れ て い る （
図 ３ 参 照 ） 。 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ を 挿 入 す る こ と で 、 初 期 の 素 子 の 駆 動 電 圧 が 下 が る と 同 時
に 、 素 子 を 定 電 流 で 連 続 駆 動 し た 時 の 電 圧 上 昇 も 抑 制 さ れ る 効 果 が あ る 。 陽 極 バ ッ フ ァ 層
に 用 い ら れ る 材 料 に 要 求 さ れ る 条 件 と し て は 、 陽 極 と の コ ン タ ク ト が よ く 均 一 な 薄 膜 が 形
成 で き 、 熱 的 に 安 定 、 す な わ ち 、 融 点 及 び ガ ラ ス 転 移 温 度 が 高 く 、 融 点 と し て は ３ ０ ０ ℃
以 上 、 ガ ラ ス 転 移 温 度 と し て は 　 １ ０ ０ ℃ 以 上 で あ る こ と が 好 ま し い 。 さ ら に 、 イ オ ン 化
ポ テ ン シ ャ ル が 低 く 陽 極 か ら の 正 孔 注 入 が 容 易 な こ と 、 正 孔 移 動 度 が 大 き い こ と が 挙 げ ら
れ る 。
【 ０ １ ７ ２ 】
　 こ の 目 的 の た め に 、 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ の 材 料 と し て 、 こ れ ま で に ポ ル フ ィ リ ン 誘 導 体 や
フ タ ロ シ ア ニ ン 化 合 物 （ 特 開 昭 63-295695号 公 報 ） 、 ヒ ド ラ ゾ ン 化 合 物 、 ア ル コ キ シ 置 換
の 芳 香 族 ジ ア ミ ン 誘 導 体 、 p-(9-ア ン ト リ ル )-N,N'-ジ -p-ト リ ル ア ニ リ ン 、 ポ リ チ エ ニ レ
ン ビ ニ レ ン や ポ リ -p-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン 、 ポ リ ア ニ リ ン （ Appl. Phys. Lett.,64巻 、 124
5頁 ,1994年 ） 、 ポ リ チ オ フ ェ ン （ OpticalMaterials,9巻 、 125頁 、 1998年 ） 、 ス タ ー バ ス
ト 型 芳 香 族 ト リ ア ミ ン （ 特 開 平 4-308688号 公 報 ） 等 の 有 機 化 合 物 や 、 ス パ ッ タ ・ カ ー ボ ン
膜 （ Synth.Met.,91巻 、 73頁 、 1997年 ） や 、 バ ナ ジ ウ ム 酸 化 物 、 ル テ ニ ウ ム 酸 化 物 、
モ リ ブ デ ン 酸 化 物 等 の 金 属 酸 化 物 （ J.Phys. D, 29巻 、 2750頁 、 1996年 ） が 報 告 さ れ て い
る 。
【 ０ １ ７ ３ 】
　 ま た 、 正 孔 注 入 ・ 輸 送 性 の 低 分 子 有 機 化 合 物 と 電 子 受 容 性 化 合 物 を 含 有 す る 層 （ 特 開 平
１ １ － ２ ５ １ ０ ６ ７ 号 公 報 、 特 開 ２ ０ ０ ０ － １ ５ ９ ２ ２ １ 号 公 報 等 に 記 載 ） や 、 芳 香 族 ア
ミ ノ 基 等 を 含 有 す る 非 共 役 系 高 分 子 化 合 物 に 、 必 要 に 応 じ て 電 子 受 容 性 化 合 物 を ド ー プ し
て な る 層 （ 特 開 平 １ １ － １ ３ ５ ２ ６ ２ 号 公 報 、 特 開 平 １ １ － ２ ８ ３ ７ ５ ０ 号 公 報 、 特 開 ２
０ ０ ０ － ３ ６ ３ ９ ０ 号 公 報 、 特 開 ２ ０ ０ ０ － １ ５ ０ １ ６ ８ 号 公 報 、 特 開 平 ２ ０ ０ １ － ２ ２
３ ０ ８ ４ 号 公 報 、 お よ び Ｗ Ｏ ９ ７ ／ ３ ３ １ ９ ３ 号 公 報 な ど ） 、 ま た は ポ リ チ オ フ ェ ン 等 の
導 電 性 ポ リ マ ー を 含 む 層 （ 特 開 平 １ ０ － ９ ２ ５ ８ ４ 号 公 報 ） な ど も 挙 げ ら れ る が 、 こ れ ら
に 限 定 さ れ る も の で は な い 。
【 ０ １ ７ ４ 】
　 上 記 陽 極 バ ッ フ ァ 層 材 料 と し て は 、 低 分 子 ・ 高 分 子 い ず れ の 化 合 物 を 用 い る こ と も 可 能
で あ る 。
　 低 分 子 化 合 物 の う ち 、 よ く 使 用 さ れ る も の と し て は 、 ポ ル フ ィ ン 化 合 物 又 は フ タ ロ シ ア
ニ ン 化 合 物 が 挙 げ ら れ る 。 こ れ ら の 化 合 物 は 中 心 金 属 を 有 し て い て も 良 い し 、 無 金 属 の も
の で も 良 い 。 こ れ ら の 化 合 物 の 好 ま し い 例 と し て は 、 以 下 の 化 合 物 が 挙 げ ら れ る ：
ポ ル フ ィ ン
5,10,15,20-テ ト ラ フ ェ ニ ル -21H,23H-ポ ル フ ィ ン
5,10,15,20-テ ト ラ フ ェ ニ ル -21H,23H-ポ ル フ ィ ン コ バ ル ト （ II）
5,10,15,20-テ ト ラ フ ェ ニ ル -21H,23H-ポ ル フ ィ ン 銅 （ II）
5,10,15,20-テ ト ラ フ ェ ニ ル -21H,23H-ポ ル フ ィ ン 亜 鉛 （ II）
5,10,15,20-テ ト ラ フ ェ ニ ル -21H,23H-ポ ル フ ィ ン バ ナ ジ ウ ム （ IV） オ キ シ ド
5,10,15,20-テ ト ラ (4-ピ リ ジ ル )-21H,23H-ポ ル フ ィ ン
29H,31H-フ タ ロ シ ア ニ ン
銅 （ II） フ タ ロ シ ア ニ ン
亜 鉛 （ II） フ タ ロ シ ア ニ ン
チ タ ン フ タ ロ シ ア ニ ン オ キ シ ド
マ グ ネ シ ウ ム フ タ ロ シ ア ニ ン
鉛 フ タ ロ シ ア ニ ン
銅 （ II） 4,4'4'',4'''-テ ト ラ ア ザ -29H,31H-フ タ ロ シ ア ニ ン
　 陽 極 バ ッ フ ァ 層 の 場 合 も 、 正 孔 輸 送 層 と 同 様 に し て 薄 膜 形 成 可 能 で あ る が 、 無 機 物 の 場
合 に は 、 さ ら に 、 ス パ ッ タ 法 や 電 子 ビ ー ム 蒸 着 法 、 プ ラ ズ マ Ｃ Ｖ Ｄ 法 が 用 い ら れ る 。
【 ０ １ ７ ５ 】
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　 以 上 の 様 に し て 形 成 さ れ る 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ の 膜 厚 は 、 低 分 子 化 合 物 を 用 い て 形 成 さ れ
る 場 合 、 下 限 は 通 常 ３ ｎ ｍ 、 好 ま し く は １ ０ ｎ ｍ 程 度 で あ り 、 上 限 は 通 常 １ ０ ０ ｎ ｍ 、 好
ま し く は ５ ０ ｎ ｍ 程 度 で あ る 。
　 高 分 子 化 合 物 を 用 い る 場 合 は 、 例 え ば 、 前 記 高 分 子 化 合 物 や 電 子 受 容 性 化 合 物 、 更 に 必
要 に よ り 正 孔 の ト ラ ッ プ と な ら な い 、 バ イ ン ダ ー 樹 脂 や レ ベ リ ン グ 剤 等 の 塗 布 性 改 良 剤 な
ど の 添 加 剤 を 添 加 し 溶 解 し た 塗 布 溶 液 を 調 製 し 、 ス プ レ ー 法 、 印 刷 法 、 ス ピ ン コ ー ト 法 、
デ ィ ッ プ コ ー ト 法 、 ダ イ コ ー ト 法 な ど の 通 常 の コ ー テ ィ ン グ 法 や 、 イ ン ク ジ ェ ッ ト 法 等 に
よ り 陽 極 ２ 上 に 塗 布 し 、 乾 燥 す る こ と に よ り 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ を 薄 膜 形 成 す る こ と が で き
る 。 バ イ ン ダ ー 樹 脂 と し て は 、 ポ リ カ ー ボ ネ ー ト 、 ポ リ ア リ レ ー ト 、 ポ リ エ ス テ ル 等 が 挙
げ ら れ る 。 バ イ ン ダ ー 樹 脂 は 該 層 中 の 含 有 量 が 多 い と 正 孔 移 動 度 を 低 下 さ せ る 虞 が あ る の
で 、 少 な い 方 が 望 ま し く 、 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ 中 の 含 有 量 で 50重 量 ％ 以 下 が 好 ま し い 。
【 ０ １ ７ ６ 】
　 ま た 、 フ ィ ル ム 、 支 持 基 板 、 ロ ー ル 等 の 媒 体 に 、 前 述 の 薄 膜 形 成 方 法 に よ っ て 予 め 薄 膜
を 形 成 し て お き 、 媒 体 上 の 薄 膜 を 、 陽 極 ２ 上 に 熱 転 写 又 は 圧 力 転 写 す る こ と に よ り 、 薄 膜
形 成 す る こ と も で き る 。
　 以 上 の よ う に し て 、 高 分 子 化 合 物 を 用 い て 形 成 さ れ る 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ の 、 膜 厚 の 下 限
は 通 常 ５ ｎ ｍ 、 好 ま し く は １ ０ ｎ ｍ 程 度 で あ り 、 上 限 は 通 常 １ ０ ０ ０ ｎ ｍ 、 好 ま し く は ５
０ ０ ｎ ｍ 程 度 で あ る 。
【 ０ １ ７ ７ 】
　 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 は 、 図 １ と は 逆 の 構 造 、 す な わ ち 、 基 板 上 に 陰 極 ８ 、 正 孔 阻
止 層 ６ 、 発 光 層 ５ 、 正 孔 輸 送 層 ４ 、 陽 極 ２ の 順 に 積 層 す る こ と も 可 能 で あ り 、 既 述 し た よ
う に 少 な く と も 一 方 が 透 明 性 の 高 い ２ 枚 の 基 板 の 間 に 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 を 設 け る
こ と も 可 能 で あ る 。 同 様 に 、 図 ２ ま た は 図 ３ に 示 し た 前 記 各 層 構 成 と は 逆 の 順 に 積 層 す る
こ と も 可 能 で あ る 。 ま た 、 図 １ ～ ３ の い ず れ の 層 構 成 に お い て も 、 本 発 明 の 趣 旨 を 逸 脱 し
な い 範 囲 で 、 上 述 以 外 の 任 意 の 層 を 有 し て い て も よ く 、 ま た 上 記 複 数 の 層 の 機 能 を 併 有 す
る 層 を 設 け る こ と に よ り 、 層 構 成 を 簡 略 化 す る 等 、 適 宜 変 形 を 加 え る こ と が 可 能 で あ る 。
【 ０ １ ７ ８ 】
　 或 い は ま た 、 ト ッ プ エ ミ ッ シ ョ ン 構 造 や 陰 極 ・ 陽 極 共 に 透 明 電 極 を 用 い て 透 過 型 と す る
こ と や 、 さ ら に は 、 図 １ に 示 す 層 構 成 を 複 数 段 重 ね た 構 造 （ 発 光 ユ ニ ッ ト を 複 数 積 層 さ せ
た 構 造 ） と す る こ と も 可 能 で あ る 。 そ の 際 に は 段 間 （ 発 光 ユ ニ ッ ト 間 ） の 界 面 層 （ 陽 極 が
Ｉ Ｔ Ｏ 、 陰 極 が Alの 場 合 は そ の ２ 層 ） の 代 わ り に 、 例 え ば V2O5等 を 電 荷 発 生 層 （ CGL） と
し て 用 い る と 段 間 の 障 壁 が 少 な く な り 、 発 光 効 率 ・ 駆 動 電 圧 の 観 点 か ら よ り 好 ま し い 。
【 ０ １ ７ ９ 】
　 本 発 明 は 、 有 機 電 界 発 光 素 子 が 、 単 一 の 素 子 、 ア レ イ 状 に 配 置 さ れ た 構 造 か ら な る 素 子
、 陽 極 と 陰 極 が Ｘ － Ｙ マ ト リ ッ ク ス 状 に 配 置 さ れ た 構 造 の い ず れ に お い て も 適 用 す る こ と
が で き る 。
　 本 発 明 の 有 機 電 界 発 光 素 子 に よ れ ば 、 特 定 の 骨 格 を 有 す る 電 子 輸 送 材 料 を 含 有 さ せ る こ
と に よ り 、 色 純 度 の 良 好 で 駆 動 安 定 性 に お い て も 大 き く 改 善 さ れ た 素 子 が 得 ら れ る 。 特 に
、 こ れ ま で 材 料 選 択 の 難 し さ 故 に 正 孔 阻 止 層 の 形 成 が 困 難 で あ っ た 青 色 （ 蛍 光 ） 発 光 素 子
や 燐 光 発 光 素 子 に お い て 、 発 光 効 率 、 発 光 色 純 度 及 び 駆 動 安 定 性 に 優 れ た 素 子 が 得 ら れ る
こ と か ら 、 フ ル カ ラ ー あ る い は マ ル チ カ ラ ー の パ ネ ル へ の 応 用 に お い て 優 れ た 性 能 を 発 揮
で き る 。
【 ０ １ ８ ０ 】
　 ま た 、 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の う ち 、 下 記 一 般 式 （ II） で 表 わ さ れ る 化 合 物 で あ っ て 、
該 化 合 物 が 最 安 定 化 構 造 を と っ た 際 に 、 平 面 構 造 と な ら な い 化 合 物 は 、 上 記 本 発 明 の 電 子
輸 送 材 料 に 使 用 さ れ る 化 合 物 の 一 例 で あ る が 、 電 子 輸 送 材 料 用 と し て だ け で な く 、 新 規 な
化 合 物 で あ る 。
【 ０ １ ８ １ 】
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【 化 ６ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ １ ８ ２ 】
式 中 、 環 Ｂ は ピ リ ジ ン 環 で あ る 。
Ｒ 5 お よ び Ｒ 8 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 で
あ る 。
Ｒ 6 お よ び Ｒ 7 は 、 各 々 独 立 に 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す 。
ｍ は 、 環 Ｂ の 数 を 表 す ２ ～ １ ０ の 整 数 で あ る 。
Ｚ 1 は 、 １ 分 子 中 の 複 数 の 環 Ｂ を 結 合 す る 、 直 接 結 合 、 ま た は 、 ｍ 価 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基
或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 を 表 す 。
１ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の 環 Ｂ は 、 Ｚ 1 を 介 し て 共 役 す る 。
１ 分 子 中 に 含 ま れ る 複 数 の Ｒ 5 ～ Ｒ 8 は 、 各 々 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。
ま た 、 Ｒ 5 ～ Ｒ 8 お よ び Ｚ 1 は 、 ジ ア リ ー ル ア ミ ン 骨 格 を 含 ま な い 。
【 ０ １ ８ ３ 】
　 す な わ ち 、 一 般 式 （ II） で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 分 子 構 造 と し て 、 実 質 的 に 単 一 平 面 構 造
を 取 ら な い 構 造 で あ る た め 、 分 子 間 で の π － π ス タ ッ キ ン グ 相 互 作 用 が 抑 制 さ れ 、
非 晶 質 性 、 溶 解 性 、 昇 華 性 に 優 れ て い る 。
　 ま た 、 ひ い て は 分 子 の 集 合 体 で あ る 膜 と し た と き 、 溶 液 状 態 （ 分 子 同 士 が 散 ら ば っ て い
る 状 態 ） に 比 べ 、 吸 収 極 大 波 長 や 蛍 光 発 光 極 大 波 長 が 増 大 し て し ま う 現 象 を 抑 制 す る こ と
が で き 、 ま た 、 三 重 項 励 起 準 位 が 低 下 し て し ま う 現 象 や 電 気 酸 化 還 元 電 位 差 が 低 下 し て し
ま う 現 象 を も 抑 制 す る こ と が で き る た め 、 （ 光 、 電 気 、 熱 な ど の ） 大 き な エ ネ ル ギ ー を 蓄
積 し 、 そ し て 効 率 よ く 蓄 積 し た エ ネ ル ギ ー を （ 光 、 電 気 、 熱 な ど と し て ） 放 出 す る こ と が
可 能 と な る 。
【 ０ １ ８ ４ 】
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 分 子 量 は 、 通 常 ４ ０ ０ ０ 以 下 、 好 ま し く は ３ ０
０ ０ 以 下 、 よ り 好 ま し く は ２ ０ ０ ０ 以 下 で あ り 、 ま た 通 常 ２ ０ ０ 以 上 、 好 ま し く は ３ ０ ０
以 上 、 よ り 好 ま し く は ４ ０ ０ 以 上 で あ る 。
分 子 量 が 上 限 値 を 越 え る と 、 昇 華 性 が 著 し く 低 下 し て 有 機 電 界 発 光 素 子 を 制 作 す る 際 に 蒸
着 法 を 用 い る 場 合 に お い て 支 障 を 来 し た り 、 あ る い は 有 機 溶 媒 な ど へ の 溶 解 性 の 低 下 や 、
合 成 工 程 で 生 じ る 不 純 物 成 分 の 増 加 に 伴 っ て 、 材 料 の 高 純 度 化 （ す な わ ち 劣 化 原 因 物 質 の
除 去 ） が 困 難 に な る 場 合 が あ る 。 ま た 分 子 量 が 下 限 値 を 下 回 る と 、 ガ ラ ス 転 移 温 度 お よ び
、 融 点 、 気 化 温 度 な ど が 低 下 す る た め 、 耐 熱 性 が 著 し く 損 な わ れ る お そ れ が あ る 。
【 ０ １ ８ ５ 】
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 融 点 は 、 通 常 １ ０ ０ ℃ 以 上 、 好 ま し く は １ ２ ０
℃ 以 上 、 通 常 ６ ０ ０ ℃ 以 下 、 好 ま し く は ５ ０ ０ ℃ 以 下 で あ る 。 上 限 を 超 え る と 、 昇 華 性 の
低 下 や 溶 解 性 の 低 下 を 招 く 恐 れ が あ り 好 ま し く な く 、 下 限 を 下 回 る と 素 子 と し て の 耐 熱 性
を 低 下 さ せ る 恐 れ が あ り 好 ま し く な い 。
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の ガ ラ ス 転 移 点 は 、 通 常 ５ ０ ℃ 以 上 、 好 ま し く は
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６ ０ ℃ 以 上 で あ る 。 下 限 を 下 回 る と 、 素 子 と し て の 耐 熱 性 を 低 下 さ せ る 恐 れ が あ り 好 ま し
く な い 。
【 ０ １ ８ ６ 】
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 酸 化 電 位 は 、 通 常 ＋ １ ． ３ Ｖ 以 上 、 好 ま し く は
＋ １ ． ５ 以 上 、 通 常 ＋ ２ ． ５ Ｖ 以 下 、 好 ま し く は ＋ ２ ． ０ Ｖ 以 下 で あ る 。 上 限 を 超 え る と
、 素 子 と し て の 駆 動 電 圧 上 昇 を 招 く 恐 れ が あ り 好 ま し く な く 、 下 限 を 下 回 る と 正 孔 阻 止 性
が 低 下 し 、 発 光 効 率 が 低 下 す る 恐 れ が あ り 好 ま し く な い 。
　 尚 、 電 極 酸 化 反 応 に お け る 可 逆 性 は 、 特 に 要 求 さ れ ず 、 不 可 逆 で も 可 逆 で も よ い が 、 正
電 荷 を 輸 送 す る 用 途 に 適 用 す る 場 合 、 本 発 明 に 記 載 の 可 逆 性 に 関 す る 基 準 を ク リ ア し て い
る こ と が 望 ま し い 。
【 ０ １ ８ ７ 】
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 還 元 電 位 は 、 通 常 － １ ． ６ ～ － ２ ． ６ Ｖ 、 好 ま
し く は － １ ． ８ ～ － ２ ． ４ Ｖ で あ る 。 上 限 を 超 え る と 、 電 子 輸 送 性 が 低 下 す る た め 好 ま し
く な く 、 下 限 を 下 回 る と 発 光 材 料 （ 燐 光 色 素 ） へ の 電 子 の 受 け 渡 し に 支 障 が で る 恐 れ が あ
り 好 ま し く な い 。
　 尚 、 電 極 還 元 反 応 に お け る 可 逆 性 は 、 重 要 な 要 素 で あ り 、 本 発 明 に 記 載 の 可 逆 性 に 関 す
る 基 準 を ク リ ア し て い る こ と が 重 要 で あ る 。
【 ０ １ ８ ８ 】
　 こ こ で 、 本 発 明 で 言 う 、 化 合 物 の 最 安 定 化 構 造 と は 、 通 常 の Ｍ Ｍ ２ 計 算 手 法 （ 例 え ば 、
Ｍ ． Ｊ ． Ｄ ｕ ｄ ｅ ｋ ， 　 Ｊ ． Ｗ ． Ｐ ｏ ｎ ｄ ｅ ｒ 共 著 、 「 Ｊ ． 　 Ｃ ｏ ｍ ｐ ｕ ｔ ． 　 Ｃ ｈ ｅ ｍ
． 」 （ １ ６ ， 　 ７ ９ １ － ８ １ ６ 　 （ １ ９ ９ ５ ） ） 参 照 ） ） を 用 い て 、 本 発 明 の 有 機 化 合 物
の 最 安 定 構 造 を 導 く こ と に よ っ て 得 ら れ る 構 造 を 指 す 。
　 最 安 定 化 構 造 を と っ た 際 に 、 平 面 構 造 を 取 ら な い と は 、 実 質 的 に 、 単 一 平 面 の 構 造 を 取
ら な い こ と を 意 味 す る 。 例 を 挙 げ て 説 明 す る な ら ば 、 分 子 を 構 成 す る 任 意 の 隣 り 合 う ２ つ
の 芳 香 環 同 士 が 、 ビ フ ェ ニ ル （ 図 Ｃ ） と 同 等 程 度 の 平 面 性 を 有 す る も の は 、 平 面 構 造 を と
っ て い る と い う 。 更 に 詳 し く は 、 最 安 定 化 構 造 に お い て 、 分 子 を 構 成 す る 任 意 の 隣 り 合 う
２ つ の 芳 香 環 同 士 の な す 面 角 が 、 厳 密 に は ３ ０ 度 以 下 、 よ り 厳 密 に は ２ ０ 度 以 下 、 更 に 厳
密 に は １ ５ 度 以 下 の も の で あ る 。
【 ０ １ ８ ９ 】
【 化 ６ ５ 】
　
　
　
　
　
【 ０ １ ９ ０ 】
（ Ｒ 5 、 Ｒ 8 ）
　 一 般 式 （ II） 中 、 Ｒ 5 お よ び Ｒ 8 は 、 任 意 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 を 表
す 。 該 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 該 芳 香 族 複 素 環 基 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。
　 該 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 該 芳 香 族 複 素 環 基 と し て は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香
族 炭 化 水 素 基 （ 例 え ば ベ ン ゼ ン 環 、 ナ フ タ レ ン 環 、 ア ン ト ラ セ ン 環 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 環 、
ペ リ レ ン 環 、 テ ト ラ セ ン 環 、 ピ レ ン 環 、 ベ ン ズ ピ レ ン 環 、 ク リ セ ン 環 、 ト リ フ ェ ニ レ ン 環
、 フ ル オ ラ ン テ ン 環 な ど の 、 ５ ま た は ６ 員 環 の 単 環 ま た は ２ ～ ５ 縮 合 環 由 来 の １ 価 の 基 が
含 ま れ る ）
　 ま た は 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 複 素 環 基 （ 例 え ば フ ラ ン 環 、 ベ ン ゾ フ ラ ン 環 、
チ オ フ ェ ン 環 、 ベ ン ゾ チ オ フ ェ ン 環 、 ピ ロ ー ル 環 、 ピ ラ ゾ ー ル 環 、 イ ミ ダ ゾ ー ル 環 、 オ キ
サ ジ ア ゾ ー ル 環 、 イ ン ド ー ル 環 、 カ ル バ ゾ ー ル 環 、 ピ ロ ロ イ ミ ダ ゾ ー ル 環 、 ピ ロ ロ ピ ラ ゾ
ー ル 環 、 ピ ロ ロ ピ ロ ー ル 環 、 チ エ ノ ピ ロ ー ル 環 、 チ エ ノ チ オ フ ェ ン 環 、 フ ロ ピ ロ ー ル 環 、
フ ロ フ ラ ン 環 、 チ エ ノ フ ラ ン 環 、 ベ ン ゾ イ ソ オ キ サ ゾ ー ル 環 、 ベ ン ゾ イ ソ チ ア ゾ ー ル 環 、
ベ ン ゾ イ ミ ダ ゾ ー ル 環 、 ピ リ ジ ン 環 、 ピ ラ ジ ン 環 、 ピ リ ダ ジ ン 環 、 ピ リ ミ ジ ン 環 、 ト リ ア
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ジ ン 環 、 キ ノ リ ン 環 、 イ ソ キ ノ リ ン 環 、 シ ノ リ ン 環 、 キ ノ キ サ リ ン 環 、 ベ ン ゾ イ ミ ダ ゾ ー
ル 環 、 ペ リ ミ ジ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ン 環 な ど の 、 ５ ま た は ６ 員 環 の 単 環 ま た は ２ ～ ４ 縮 合 環 由
来 の １ 価 の 基 が 含 ま れ る ）
な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ９ １ 】
　 Ｒ 5 及 び Ｒ 8 と し て は 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 の 方 が 好 ま し い 。
　 Ｒ 5 及 び Ｒ 8 の 分 子 量 は 、 そ の 置 換 基 も 含 め て 、 そ れ ぞ れ 、 好 ま し く は ４ ０ ０ 以 下 、 更 に
好 ま し く は ２ ５ ０ 以 下 で あ る 。
　 こ れ ら が 有 し う る 置 換 基 と し て は 、 本 発 明 化 合 物 の 性 能 を 損 な わ な い 限 り 特 に 制 限 は な
い が 、 好 ま し く は ア ル キ ル 基 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 、 ま た は ア ル キ ル 置 換 芳 香 族 炭 化 水 素 基
を 表 す 。 各 々 の 具 体 例 と し て は 、 メ チ ル 基 、 エ チ ル 基 、 イ ソ プ ロ ピ ル 基 、 tert-ブ チ ル 基
な ど の 、 炭 素 数 １ ～ ６ 程 度 の ア ル キ ル 基 ； フ ェ ニ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 フ ル オ レ ニ ル 基 な ど
の 、 炭 素 数 ６ ～ １ ８ 程 度 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 ； ト リ ル 基 、 メ シ チ ル 基 、 ２ ， ６ － ジ メ チ ル
フ ェ ニ ル 基 な ど の 、 総 炭 素 数 ７ ～ ３ ０ 程 度 の ア ル キ ル 置 換 芳 香 族 炭 化 水 素 基 、 な ど が 挙 げ
ら れ る 。
【 ０ １ ９ ２ 】
　 Ｒ 5 及 び Ｒ 8 の 具 体 例 と し て は 、 上 記 （ Ｒ 1 ～ Ｒ 4 ） に 記 載 の Ｒ － １ ～ Ｒ － ４ ３ が 挙 げ ら れ
る 。
　 中 で も 、 電 気 的 酸 化 還 元 耐 久 性 及 び 耐 熱 性 を 向 上 さ せ る 基 が 好 ま し い こ と か ら 、 Ｒ － １
～ ９ ， １ ２ ， １ ８ ， １ ９ ， ２ １ ， ２ ６ ， ２ ８ ， ３ ０ ， ３ １ ， ３ ４ ， ３ ５ ， ３ ９ ， ４ ３ が 好
ま し く 、
Ｒ － １ ～ ６ ， １ ２ ， ４ ３ が よ り 好 ま し く 、
Ｒ － １ ～ ６ が 更 に 好 ま し く 、
Ｒ － １ が 最 も 好 ま し い 。
（ Ｒ 6 、 Ｒ 7 ）
　 Ｒ 6 お よ び Ｒ 7 は 、 各 々 独 立 に 水 素 原 子 ま た は 任 意 の 置 換 基 を 表 す 。
例 と し て は 、 上 記 （ Ｒ 1 ～ Ｒ 4 ） に 記 載 の も の と 同 様 で あ る 。
【 ０ １ ９ ３ 】
　 Ｒ 6 及 び Ｒ 7 の 分 子 量 は 、 そ の 置 換 基 も 含 め て 、 そ れ ぞ れ 、 好 ま し く は ４ ０ ０ 以 下 、 更 に
好 ま し く は ２ ５ ０ 以 下 で あ る 。
　 Ｒ 6 お よ び Ｒ 7 は 、 該 化 合 物 を 発 光 素 子 に 適 用 す る 場 合 、 分 子 振 動 を 制 限 し て 発 光 効 率 を
損 な わ な い よ う に す る 観 点 か ら 、 好 ま し く は 水 素 原 子 、 ア ル キ ル 基 ま た は ア リ ー ル 基 で あ
り 、 水 素 原 子 ま た は 炭 素 数 １ ～ ４ の ア ル キ ル 基 で あ る 場 合 が よ り 好 ま し い 。
【 ０ １ ９ ４ 】
　 尚 、 Ｒ 5 ～ Ｒ 8 は 、 そ れ ぞ れ 互 い に 連 結 し て 環 を 形 成 し て も 良 い 。
（ Ｚ 1 ）
　 Ｚ 1 は 、 １ 分 子 中 の 複 数 の 環 Ｂ を 結 合 す る 、 直 接 結 合 、 ま た は 、 ｍ 価 の 芳 香 族 炭 化 水 素
基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 で あ る 連 結 基 を 表 す 。 ま た 、 １ 分 子 中 の 環 Ｂ は 、 Ｚ 1 を 介 し て 互
い に 共 役 関 係 に あ る 。
【 ０ １ ９ ５ 】
　 Ｚ 1 が 、 ｍ 価 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 で あ る 場 合 の 例 は 以 下 の 通 り で
あ る 。
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 炭 化 水 素 基 （ 例 え ば ベ ン ゼ ン 環 、 ナ フ タ レ ン 環 、 ア ン
ト ラ セ ン 環 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 環 、 ペ リ レ ン 環 、 テ ト ラ セ ン 環 、 ピ レ ン 環 、 ベ ン ズ ピ レ ン 環
、 ク リ セ ン 環 、 ト リ フ ェ ニ レ ン 環 、 フ ル オ ラ ン テ ン 環 な ど 由 来 の ｍ 価 の 基 が 含 ま れ る ）
　 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 芳 香 族 複 素 環 基 （ 例 え ば フ ラ ン 環 、 チ オ フ ェ ン 環 、 ピ ロ ー ル
環 、 ピ ラ ゾ ー ル 環 、 イ ミ ダ ゾ ー ル 環 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 環 、 ピ リ ジ ン 環 、 ピ ラ ジ ン 環 、 ピ
リ ダ ジ ン 環 、 ピ リ ミ ジ ン 環 、 ト リ ア ジ ン 環 、 キ ノ リ ン 環 、 イ ソ キ ノ リ ン 環 、 シ ノ リ ン 環 、
キ ノ キ サ リ ン 環 、 ペ リ ミ ジ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ノ ン 環 、 ア ズ レ ン 環 な ど 由 来 の
ｎ 価 の 基 が 含 ま れ る ） 、
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　 或 い は 、 こ れ ら が ２ つ 以 上 連 結 し て な る 基 、  な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ９ ６ 】
　 尚 、 Ｚ 1 と し て は 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る こ と が 好 ま し い 。
　 上 記 芳 香 族 炭 化 水 素 基 及 び 芳 香 族 複 素 環 基 が 有 し て い て も よ い 置 換 基 と し て は 、 本 発 明
化 合 物 の 性 能 を 損 な わ な い 限 り 特 に 制 限 は な い が 、 好 ま し く は ア ル キ ル 基 、 芳 香 族 炭 化 水
素 基 、 ま た は ア ル キ ル 置 換 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 表 す 。 各 々 の 具 体 例 と し て は 、 メ チ ル 基 、
エ チ ル 基 、 イ ソ プ ロ ピ ル 基 、 tert-ブ チ ル 基 な ど の 、 炭 素 数 １ ～ ６ 程 度 の ア ル キ ル 基 ； フ
ェ ニ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 フ ル オ レ ニ ル 基 な ど の 、 炭 素 数 ６ ～ １ ８ 程 度 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基
； ト リ ル 基 、 メ シ チ ル 基 、 ２ ， ６ － ジ メ チ ル フ ェ ニ ル 基 な ど の 、 総 炭 素 数 ７ ～ ３ ０ 程 度 の
ア ル キ ル 置 換 芳 香 族 炭 化 水 素 基 、 な ど が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ １ ９ ７ 】
　 Ｚ 1 の 好 ま し い 具 体 例 と し て は 、 上 記 （ Ｚ ） で 例 示 の 、 Ｚ － １ ～ Ｚ － １ ７ ３ の う ち の 、
直 接 結 合 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 で あ る 。 中 で も 好 ま し い 例 も 、 上 記 （
Ｚ ） と 同 じ で あ る （ 但 し 直 接 結 合 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 及 び 芳 香 族 複 素 環 基 で な い も の は 除
く ） 。
　 Ｚ 1 の 分 子 量 は 、 そ の 置 換 基 も 含 め て 、 そ れ ぞ れ 、 好 ま し く は ４ ０ ０ 以 下 、 更 に 好 ま し
く は ２ ５ ０ 以 下 で あ る 。
【 ０ １ ９ ８ 】
　 こ こ で 、 上 記 一 般 式 （ II） で 表 さ れ る 化 合 物 の 好 ま し い 分 子 構 造 に つ い て 、 説 明 す る 。
好 ま し い 例 １ ）
一 般 式 （ II） で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 少 な く と も ２ つ の 環 Ｂ お よ び 連 結 基 Ｚ 1 が 、 化 合 物 が
最 安 定 化 構 造 を と っ た 際 に 同 一 平 面 上 に あ る こ と が 、 優 れ た 電 気 的 酸 化 還 元 耐 久 性 と 優 れ
た 電 荷 輸 送 性 を 損 な わ な い 観 点 か ら 好 ま し い 。 こ の 際 、 １ 分 子 中 に 環 Ｂ が ２ つ だ け の 時 は
、 環 Ｂ 及 び ／ ま た は Ｚ 1 が 有 す る 置 換 基 の 少 な く と も １ つ が 、 同 一 平 面 上 に な け れ ば よ い
。
【 ０ １ ９ ９ 】
　 こ の 様 な 環 Ｂ と し て は 、 以 下 の 様 な も の が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ２ ０ ０ 】
【 化 ６ ６ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ０ １ 】
　 こ の 際 の 、 Ｚ 1 と し て は 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 或 い は 芳 香 族 複 素 環 基 で あ れ ば 特 に 制 限 な
く 適 用 可 能 で あ る 。 具 体 的 に は 、 上 記 （ Ｚ ） に 例 示 の
　 Ｚ － １ （ 直 接 結 合 ） ， Ｚ － ２ ， ３ ， ６ ， １ ９ ， ２ ２ ， ３ ４ ， ３ ５ ， ３ ６ ， ３ ９ ， ４ ４ ，
４ ７ ， ６ ３ ， ６ ４ ， ６ ５ ， ６ ６ ， ６ ７ ， ６ ８ ， ６ ９ ， ７ ０ ， ７ １ ， ７ ２ ， ７ ４ ， ７ ９ ， ８
５ ， ８ ６ ， ９ ０ ， ９ １ ， ９ ２ ， ９ ４ ， ９ ７ ， ９ ８ ， １ ０ ４ ， １ ０ ５ ， １ ０ ６ ， １ ０ ７ ， １
０ ９ ， １ １ ２ ， １ １ ３ ， １ １ ４ ， １ ３ ３ ， １ ３ ４ ， １ ４ ９ ， １ ５ ０ ， １ ５ ２ ， １ ５ ３ ， １
６ ６ が 好 ま し く 、
　 Ｚ － １ （ 直 接 結 合 ） ， Ｚ － ２ ， ３ ， ６ ， １ ９ ， ２ ２ ， ３ ４ ， ３ ５ ， ３ ６ が よ り 好 ま し く
、
　 Ｚ － ２ ， １ ９ ， ２ ２ ， ３ ４ が 更 に 好 ま し く 、
　 Ｚ － ２ が 最 も 好 ま し い 。
【 ０ ２ ０ ２ 】
　 Ｚ 1 、 Ｒ 5 及 び Ｒ 8 は 、 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） と 同 義 で あ る 。 ま た 、 Ｚ 1 、 Ｒ 5 及 び Ｒ 8 は 、 そ
れ ぞ れ 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る こ と が 好 ま し い 。
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　 一 般 式 （ II） で 表 さ れ る 化 合 物 の 具 体 例 と し て は 、
【 ０ ２ ０ ３ 】
【 化 ６ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ０ ４ 】
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【 化 ６ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ０ ５ 】
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【 化 ６ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ０ ６ 】
【 化 ７ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ０ ７ 】
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【 化 ７ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ０ ８ 】
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【 化 ７ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ０ ９ 】
な ど が 挙 げ ら れ る 。
好 ま し い 例 ２ ）
　 一 般 式 （ II） で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 化 合 物 が 最 安 定 化 構 造 を と っ た 時 に 、 任 意 の 環 Ｂ が
連 結 基 Ｚ 1 と 、 実 質 的 に 同 一 平 面 上 に な い こ と が 、 広 い 電 気 酸 化 還 元 電 位 差 の 観 点 、 高 い
三 重 項 励 起 準 位 の 観 点 か ら は 望 ま し い 。
【 ０ ２ １ ０ 】
　 環 Ｂ と し て は 、
【 ０ ２ １ １ 】
【 化 ７ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　

10

20

30

40

50

(77) JP 2005-276801 A 2005.10.6



【 ０ ２ １ ２ 】
　 Ｚ 1 及 び Ｒ 5 ～ Ｒ 8 は 、 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） と 同 義 で あ る 。
　 こ の 際 の Ｚ 1 と し て は 、 上 記 （ Ｚ ） に 例 示 の
　 Ｚ － １ （ 直 接 結 合 ） ， Ｚ － ２ ～ ４ ８ ， ６ ３ ～ ６ ９ ， ７ ９ ， ８ ２ ， ８ ４ ， ８ ９ ， ９ ６ ， １
０ ３ ， １ ０ ５ ， １ ０ ８ ， １ ０ ９ ， １ １ １ ～ １ １ ４ ， １ １ ７ ， １ １ ８ ， １ ２ １ ， １ ２ ４ ， １
６ ７ ， １ ７ ０ が 好 ま し く 、
　 Ｚ － １ （ 直 接 結 合 ） ， Ｚ － ２ ， ４ ～ １ ３ ， １ ５ ， １ ７ ， １ ９ ， ２ ０ ， ２ ２ ， ２ ３ ～ ２ ５
， ２ ７ ～ ３ １ ， ３ ４ ， ３ ７ ， ３ ８ ， ４ ０ ， ４ ４ ， ４ ７ ， ４ ８ ， ８ ９ ， １ ０ ５ が よ り 好 ま し
く 、
　 Ｚ － ２ ， ４ ， ５ ， ７ ～ １ １ ， ３ ４ ， ３ ８ ， ４ ０ が 更 に 好 ま し く 、
　 Ｚ － ２ が 最 も 好 ま し い 。
【 ０ ２ １ ３ 】
　 一 般 式 （ II） で 表 さ れ る 化 合 物 の 具 体 例 と し て は 、
【 ０ ２ １ ４ 】
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【 化 ７ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ １ ５ 】
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【 化 ７ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ １ ６ 】
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【 化 ７ ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ １ ７ 】
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【 化 ７ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ １ ８ 】
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【 化 ７ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ １ ９ 】
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【 化 ７ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ２ ０ 】
な ど が 挙 げ ら れ る 。
　 尚 、 化 合 物 が 最 安 定 化 構 造 を と っ た 時 に 、 任 意 の 環 Ｂ が 連 結 基 Ｚ 1 と 、 同 一 平 面 上 に な
い と は 、 上 記 、 化 合 物 が 平 面 構 造 を と る 際 の 例 を 逆 に し て 考 え れ ば よ い 。
　 具 体 的 に は 、 分 子 を 構 成 す る 任 意 の 隣 り 合 う ２ つ の 芳 香 環 同 士 が 、 ２ － メ チ ル ビ フ ェ ニ
ル （ 図 Ｄ ） と 同 等 程 度 の 非 平 面 性 を 有 す る 場 合 は 、 同 一 平 面 上 に な い と い う 。
【 ０ ２ ２ １ 】
【 化 ８ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ２ ２ 】
更 に 詳 し く は 、 最 安 定 化 構 造 に お い て 、 分 子 を 構 成 す る 任 意 の 隣 り 合 う ２ つ の 芳 香 環 同
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士 の な す 面 角 が 、 厳 密 に は １ ５ 度 以 上 、 よ り 厳 密 に は ２ ０ 度 以 上 、 更 に 厳 密 に は ３ ０ 度 以
上 の も の で あ る 。
更 に は 、 分 子 内 の 少 な く と も １ つ の 芳 香 環 （ Ａ ｒ １ と す る ） に 結 合 す る 任 意 の 他 の 芳 香
環 （ Ａ ｒ ２ と す る ） と 、 Ａ ｒ １ の 任 意 の 置 換 基 （ Ｒ ｒ と す る ） と が 、 隣 り 合 う 置 換 位 置 に
、 置 換 さ れ て い る こ と が 望 ま し い 。 但 し 、 Ｒ ｒ は 、 Ａ ｒ １ も し く は 他 の 置 換 基 と 結 合 し 、
環 を 形 成 し て い て も よ い 。
【 ０ ２ ２ ３ 】
【 化 ８ １ 】
　
　
　
　
【 ０ ２ ２ ４ 】
こ の よ う な 例 と し て は 、 以 下 の 様 な も の が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ２ ２ ５ 】
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【 化 ８ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ２ ６ 】
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 分 子 量 は 、 通 常 ４ ０ ０ ０ 以 下 、 好 ま し く は ３ ０
０ ０ 以 下 、 よ り 好 ま し く は ２ ０ ０ ０ 以 下 で あ り 、 ま た 通 常 ２ ０ ０ 以 上 、 好 ま し く は ３ ０ ０
以 上 、 よ り 好 ま し く は ４ ０ ０ 以 上 で あ る 。 分 子 量 が 上 限 値 を 越 え る と 、 昇 華 性 が 著 し く 低
下 し て 電 界 発 光 素 子 を 制 作 す る 際 に 蒸 着 法 を 用 い る 場 合 に お い て 支 障 を 来 し た り 、 あ る い
は 有 機 溶 媒 な ど へ の 溶 解 性 の 低 下 や 、 合 成 工 程 で 生 じ る 不 純 物 成 分 の 増 加 に 伴 っ て 、 材 料
の 高 純 度 化 （ す な わ ち 劣 化 原 因 物 質 の 除 去 ） が 困 難 に な る 場 合 が あ り 、 ま た 分 子 量 が 下 限
値 を 下 回 る と 、 ガ ラ ス 転 移 温 度 お よ び 、 融 点 、 気 化 温 度 な ど が 低 下 す る た め 、 耐 熱 性 が 著
し く 損 な わ れ る お そ れ が あ る 。
【 ０ ２ ２ ７ 】
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 融 点 は 、 通 常 １ ０ ０ ℃ 以 上 、 好 ま し く は １ ２ ０
℃ 以 上 、 通 常 ５ ０ ０ ℃ 以 下 、 好 ま し く は ６ ０ ０ ℃ 以 下 で あ る 。
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の ガ ラ ス 転 移 点 は 、 通 常 ５ ０ ℃ 以 上 、 好 ま し く は
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６ ０ ℃ 以 上 で あ る 。
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 酸 化 電 位 は 、 通 常 ＋ １ ． ３ Ｖ 以 上 、 好 ま し く は
＋ １ ． ５ Ｖ 以 上 、 通 常 ＋ ２ ． ２ Ｖ 以 下 、 好 ま し く は ＋ ２ ． ０ Ｖ 以 下 で あ る 。
【 ０ ２ ２ ８ 】
　 尚 、 電 極 酸 化 反 応 に お け る 可 逆 性 は 、 特 に 要 求 さ れ ず 、 不 可 逆 で も 可 逆 で も よ い が 、 正
電 荷 を 輸 送 す る 用 途 に 適 用 す る 場 合 、 本 発 明 に 記 載 の 可 逆 性 に 関 す る 基 準 を ク リ ア し て い
る こ と が 望 ま し い 。
　 上 記 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 表 さ れ る 化 合 物 の 還 元 電 位 は 、 通 常 － １ ． ６ ～ － ２ ． ６ Ｖ 、 好 ま
し く は － １ ． ８ ～ － ２ ． ４ Ｖ で あ る 。
【 ０ ２ ２ ９ 】
　 ま た 、 本 発 明 の 化 合 物 は 下 記 一 般 式 （ III） で 表 さ れ る こ と を 特 徴 と す る 。
【 ０ ２ ３ ０ 】
【 化 ８ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ３ １ 】
（ 式 中 、 環 Ｄ は ピ リ ジ ン 環 を 表 す 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 芳 香 族 基 を 表 す 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は
、 そ れ ぞ れ 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 環 Ｄ は 、 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 以 外 に も 置 換 基
を 有 し て い て も よ い 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 、 置 換 基 と し て 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 有 し て い て も
よ い 。 該 芳 香 族 炭 化 水 素 基 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 た だ し 、 分 子 内 に は 環 Ｄ 以 外
に 、 ピ リ ジ ン 環 は 存 在 し な い 。 ）
　 一 般 式 （ III） で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 分 子 内 に ピ リ ジ ン 環 が １ つ だ け で あ り 、 か つ 、 そ
の ２ ， ４ ， ６ － 位 が 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で 置 換 さ れ て い る た め 、 安 定 し た 電 子 輸 送 性 を 有 し
て い る 上 、 極 め て 優 れ た 正 孔 阻 止 性 を 有 し 、 か つ 、 分 子 内 に 縮 合 型 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を
併 せ 持 つ こ と に よ り 、 電 子 輸 送 性 を 損 な わ ず に 、 優 れ た 耐 熱 性 や 高 い 三 重 項 励 起 準 位 を も
実 現 可 能 に な る 。
【 ０ ２ ３ ２ 】
　 一 般 式 (III)で 表 さ れ る 化 合 物 の 分 子 量 と し て は 、 好 ま し く は ２ ０ ０ 以 上 、 更 に 好 ま し
く は ３ ０ ０ 以 上 、 特 に 好 ま し く は ４ ０ ０ 以 上 、 好 ま し く は ４ ０ ０ ０ 以 下 、 更 に 好 ま し く は
３ ０ ０ ０ 以 下 、 特 に 好 ま し く は ２ ０ ０ ０ 以 下 で あ る 。
　 一 般 式 (III)で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 正 孔 阻 止 性 を 低 下 さ せ な い た め に も 、 分 子 内 に ア リ
ー ル ア ミ ノ 基 が 存 在 し な い こ と が よ り 好 ま し い 。
【 ０ ２ ３ ３ 】
　 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 、 芳 香 族 基 を 表 す 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 、 そ れ ぞ れ 同 一 で あ っ て も 異 な
っ て い て も よ い 。 好 ま し く は 、 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 が 、 高 い 三 重 項 励 起 準 位 と 優 れ た 電 気 化 学
的 耐 性 の た め そ れ ぞ れ フ ェ ニ ル 基 で あ る こ と が 好 ま し い 。
　 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 の そ れ ぞ れ の 分 子 量 と し て は 、 好 ま し く は １ ０ 以 上 、 更 に 好 ま し く は ５
０ 以 上 、 好 ま し く は ４ ０ ０ 以 下 、 更 に 好 ま し く は ２ ５ ０ 以 下 で あ る
　 芳 香 族 基 と し て は 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 及 び 芳 香 族 複 素 環 基 が 挙 げ ら れ る が 、 高 い 三 重 項
励 起 準 位 と 優 れ た 電 気 化 学 的 耐 久 性 の た め 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 が 好 ま し い 。
【 ０ ２ ３ ４ 】
　 芳 香 族 炭 化 水 素 基 と し て は 、 ベ ン ゼ ン 環 、 ナ フ タ レ ン 環 、 ア ン ト ラ セ ン 環 、 フ ェ ナ ン ト
レ ン 環 、 ペ リ レ ン 環 、 テ ト ラ セ ン 環 、 ピ レ ン 環 、 ベ ン ズ ピ レ ン 環 、 ク リ セ ン 環 、 ト リ フ ェ
ニ レ ン 環 、 フ ル オ ラ ン テ ン 環 な ど 由 来 の 基 が 挙 げ ら れ る 。 中 で も 高 い 三 重 項 励 起 準 位 と 優
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れ た 電 気 化 学 的 耐 久 性 の た め 、 好 ま し く は 、 フ ェ ニ ル 基 で あ る 。
　 芳 香 族 複 素 環 基 と し て は 、 フ ラ ン 環 、 チ オ フ ェ ン 環 、 ピ ロ ー ル 環 、 ピ ラ ゾ ー ル 環 、 イ ミ
ダ ゾ ー ル 環 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 環 、 ピ ラ ジ ン 環 、 ピ リ ダ ジ ン 環 、 ピ リ ミ ジ ン 環 、 ト リ ア ジ
ン 環 、 キ ノ リ ン 環 、 イ ソ キ ノ リ ン 環 、 シ ノ リ ン 環 、 キ ノ キ サ リ ン 環 、 ペ リ ミ ジ ン 環 、 キ ナ
ゾ リ ン 環 、 キ ナ ゾ リ ノ ン 環 、 ア ズ レ ン 環 な ど 由 来 の 基 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ２ ３ ５ 】
　 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 は 、 置 換 基 と し て 、 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 有 し て い て も よ い 。 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ
ｒ 1 3 の そ れ ぞ れ の 置 換 基 は 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も 良 い 。
　 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 の 置 換 基 と し て の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 は 、 上 記 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 が 芳 香 族 炭
化 水 素 基 で あ る 場 合 の 例 示 と し て 挙 げ た も の と 同 様 で あ る 。
【 ０ ２ ３ ６ 】
　 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 の 置 換 基 と し て の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 は 、 更 に 置 換 基 を 有 し て い て も よ い
。 好 ま し く は 、 分 子 量 が ３ ０ ０ 以 下 程 度 の 置 換 基 で あ っ て 、 例 え ば 、 フ ェ ニ ル 基 、 ナ フ チ
ル 基 、 ビ フ ェ ニ ル 基 、 フ ェ ナ ン チ ル 基 、 ト リ フ ェ ニ レ ニ ル 基 、 タ ー フ ェ ニ リ ル 基 な ど が 挙
げ ら れ る 。
　 環 Ｄ は 、 Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 以 外 に も 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 該 置 換 基 と し て は 、 ア ル
キ ル 基 、 フ ェ ニ ル 基 な ど が 挙 げ ら れ る 。 環 Ｄ は Ａ ｒ 1 1 ～ Ａ ｒ 1 3 以 外 に 置 換 基 を 有 さ な い こ
と が 好 ま し い 。
【 ０ ２ ３ ７ 】
　 一 般 式 (III)で 表 さ れ る 化 合 物 の う ち 、 一 般 式 (III－ １ ） で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 環 Ｄ お
よ び Ｅ 1 ～ Ｅ 3 が 略 同 一 平 面 上 に 成 り う る た め 、 と り わ け 電 気 的 な 酸 化 還 元 に 対 す る 耐 久 性
と 、 耐 熱 性 に 優 れ て い る た め 好 ま し い 。
【 ０ ２ ３ ８ 】
【 化 ８ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ３ ９ 】
（ 式 中 、 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 水 素 原 子 ま た は 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 表 す 。 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 、
そ れ ぞ れ 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 ま た 、 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 、 互 い に 結 合 し 、
縮 合 型 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 形 成 し て も よ い 。 環 Ｄ は 、 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 以 外 に も 置 換 基 を 有 し
て い て も よ い 。 ま た 、 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 は 、 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 以 外 に も 置 換 基 を 有 し て い て も よ い
。 ）
　 　 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 、 水 素 原 子 ま た は 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を 表 す 。 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 、 そ
れ ぞ れ 同 一 で あ っ て も 異 な っ て い て も よ い 。 好 ま し く は 、 Ａ ｒ 2 2 、 Ａ ｒ 2 5 お よ び Ａ ｒ 2 8 が
水 素 原 子 で 、 Ａ ｒ 2 1 、 Ａ ｒ 2 3 、 Ａ ｒ 2 4 、 Ａ ｒ 2 6 、 Ａ ｒ 2 7 お よ び Ａ ｒ 2 9 の う ち 少 な く と も １
つ が 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る こ と で あ る 。 よ り 好 ま し く は 、 Ａ ｒ 2 1 、 Ａ ｒ 2 3 、 Ａ ｒ 2 4 、 Ａ
ｒ 2 6 、 Ａ ｒ 2 7 お よ び Ａ ｒ 2 9 の う ち 少 な く と も ２ つ 以 上 が 芳 香 族 炭 化 水 素 基 で あ る こ と で あ
る 。
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【 ０ ２ ４ ０ 】
　 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 の そ れ ぞ れ の 分 子 量 と し て は 、 好 ま し く は ５ ０ 以 上 、 更 に 好 ま し く は ７
０ 以 上 、 好 ま し く は ５ ０ ０ 以 下 、 更 に 好 ま し く は ３ ０ ０ 以 下 で あ る
　 芳 香 族 炭 化 水 素 基 と し て は 、 ベ ン ゼ ン 環 、 ナ フ タ レ ン 環 、 ア ン ト ラ セ ン 環 、 フ ェ ナ ン ト
レ ン 環 、 ペ リ レ ン 環 、 テ ト ラ セ ン 環 、 ピ レ ン 環 、 ベ ン ズ ピ レ ン 環 、 ク リ セ ン 環 、 ト リ フ ェ
ニ レ ン 環 、 フ ル オ ラ ン テ ン 環 な ど 由 来 の 基 が 挙 げ ら れ る 。 中 で も 耐 熱 性 向 上 、 高 い 三 重 項
励 起 準 位 お よ び 優 れ た 電 気 化 学 的 耐 久 性 の た め 、 好 ま し く は 、 フ ェ ニ ル 基 及 び フ ェ ナ ン チ
ル 基 で あ る 。
【 ０ ２ ４ １ 】
　 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 、 そ れ ぞ れ 互 い に 結 合 し 、 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 と 縮 合 型 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 を
形 成 し て も 良 い 。 こ の 縮 合 型 の 芳 香 族 炭 化 水 素 基 と し て は 、 ナ フ チ ル 基 、 フ ェ ナ ル チ ル 基
、 ト リ フ ェ ニ レ ニ ル 基 、 ア ン ト リ ル 基 が 挙 げ ら れ る 。 中 で も 高 い 三 重 項 励 起 準 位 の た め 、
好 ま し く は フ ェ ナ ン チ ル 基 、 ト リ フ ェ ニ レ ニ ル 基 で あ る 。
【 ０ ２ ４ ２ 】
　 Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 は 更 に 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 好 ま し く は 、 分 子 量 が ３ ０ ０ 以 下 程
度 の 置 換 基 で あ っ て 、 例 え ば ア ル キ ル 基 、 フ ェ ニ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 フ ェ ナ ン チ ル 基 な ど
が 挙 げ ら れ る 。
　 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 は 、 そ れ ぞ れ Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 以 外 に も 置 換 基 を 有 し て い て も よ い 。 該 置 換 基
と し て は 、 ア ル キ ル 基 、 フ ェ ニ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 フ ェ ナ ン チ ル 基 な ど で あ る 。 環 Ｄ は 環
Ｅ 1 ～ Ｅ 3 以 外 に 置 換 基 を 有 さ な い こ と が 好 ま し く 、 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 は Ａ ｒ 2 1 ～ Ａ ｒ 2 9 以 外 に 置
換 基 を 有 さ な い こ と が 好 ま し い 。 こ の 理 由 と し て は 、 環 Ｄ お よ び 環 Ｅ 1 ～ Ｅ 3 の 全 て が ほ ぼ
同 一 平 面 上 に 存 在 す る 構 造 を と る 時 、 最 も 優 れ た 電 気 的 酸 化 還 元 安 定 性 を 発 現 す る た め で
あ る 。
【 ０ ２ ４ ３ 】
　 一 般 式 (II)及 び (III)で 表 さ れ る 化 合 物 は 、 前 記 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 の 合 成 法 と し て
記 載 さ れ た 方 法 等 に よ り 合 成 す る こ と が で き る 。
　 本 発 明 の 化 合 物 は 、 本 質 的 に 優 れ た 酸 化 還 元 安 定 性 を 有 す る こ と か ら 、 有 機 電 界 発 光 素
子 の 電 子 輸 送 材 料 と し て 好 適 で あ る が 、 有 機 電 界 発 光 素 子 に 限 ら ず 、 電 子 写 真 感 光 体 に 利
用 す る こ と も 有 用 で あ る 。
【 ０ ２ ４ ４ 】
　 更 に 、 本 発 明 の 化 合 物 は 、 上 記 本 発 明 の 電 子 輸 送 材 料 が 有 す る 高 い 性 能 に 加 え て 、 非 晶
質 性 、 溶 解 性 、 耐 熱 性 、 耐 久 性 に 優 れ て い る 。 従 っ て 、 電 子 輸 送 材 料 用 と し て だ け で な く
、 発 光 材 料 用 、 太 陽 電 池 材 料 用 、 バ ッ テ リ ー 材 料 （ 電 解 液 、 電 極 、 分 離 膜 、 安 定 剤 な ど ）
用 、 医 療 用 、 塗 料 材 料 用 、 コ ー テ ィ ン グ 材 料 用 、 有 機 半 導 体 材 料 用 、 ト イ レ タ リ ー 材 料 用
、 帯 電 防 止 材 料 用 、 熱 電 素 子 材 料 用 な ど に お い て も 有 用 で あ る 。
【 実 施 例 】
【 ０ ２ ４ ５ 】
　 次 に 、 本 発 明 を 実 施 例 に よ っ て 更 に 具 体 的 に 説 明 す る が 、 本 発 明 は そ の 要 旨 を 越 え な い
限 り 、 以 下 の 実 施 例 の 記 載 に 限 定 さ れ る も の で は な い 。
（ 実 施 例 １ ）
【 ０ ２ ４ ６ 】
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【 化 ８ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ４ ７ 】
　 テ レ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ ２ ． ０ ｇ ） 、 ア セ ト フ ェ ノ ン （ ７ ． ２ ｇ ） 、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム
（ ３ ０ ｇ ） 、 酢 酸 （ ７ ５ ｍ ｌ ） を 加 熱 環 流 下 、 ８ ０ 分 間 攪 拌 し た 。 得 ら れ た 溶 液 か ら 塩 化
メ チ レ ン で 抽 出 し 、 シ リ カ ゲ ル カ ラ ム ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー で 精 製 し 、 目 的 物 １ （ ０ ． ４ ｇ
） を 得 た 。 Ｄ Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ （ ｍ ／ ｚ 　 ５ ３ ６ （ Ｍ ＋ ） ） 及 び 1 Ｈ － Ｎ Ｍ Ｒ よ り 、 目 的 物 １ で
あ る こ と を 確 認 し た 。
【 ０ ２ ４ ８ 】
　 1 H-NMR(270MHz, CDCl3), 8.26-8.21(m, 8H), 7.96(s, 4H),7.92(s,4H), 7.58-7.44(m,
12H)
　 Ｔ Ｇ － Ｄ Ｔ Ａ 測 定 の 結 果 、 こ の 化 合 物 の 融 点 は ２ ９ ０ ℃ 、 気 化 温 度 は ４ ５ ８ ℃ 、 ガ ラ ス
転 移 温 度 は １ ０ ０ ℃ で あ っ た 。
（ 実 施 例 ２ ）
【 ０ ２ ４ ９ 】
【 化 ８ ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ５ ０ 】
　 テ レ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ ３ ． ９ ｇ ） 、 ア セ ト フ ェ ノ ン （ １ ０ ． ６ ｇ ） 、 濃 硫 酸 （ ９ ． ４
ｍ ｌ ） 、 酢 酸 （ ８ ４ ｍ ｌ ） を 大 気 中 、 室 温 で 、 ５ ． ５ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 に 、 攪 拌
し な が ら 水 （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） 、 メ タ ノ ー ル （ ３ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 沈 殿 を 濾 過 、 水 と
メ タ ノ ー ル で 洗 浄 し た 。 更 に メ タ ノ ー ル （ １ ５ ０ ｍ ｌ ） 中 で 懸 濁 洗 浄 後 、 減 圧 乾 燥 し 、 目
的 物 ２ （ ９ ． ９ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ５ １ 】
　 目 的 物 ２ （ ６ ． ９ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ １ ７ ． １ ｇ ） 、 酢 酸
ア ン モ ニ ウ ム （ ７ ８ ． ６ ｇ ） 、 酢 酸 （ ２ ３ ０ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド （ ２
３ ０ ｍ ｌ ） を 、 加 熱 環 流 下 、 ９ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 に 、 攪 拌 し な が ら 水 （ ８ ０ ｍ ｌ
） 、 メ タ ノ ー ル （ ２ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 沈 殿 物 を 濾 過 、 メ タ ノ ー ル （ ３ × ５ ０ ｍ ｌ
） で 洗 浄 後 、 ク ロ ロ ホ ル ム － ト ル エ ン － エ タ ノ ー ル か ら の 再 結 晶 で 精 製 し 、 目 的 物 １ （ ６
． ８ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ５ ２ 】
　 Ｄ Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ 測 定 の 結 果 、 実 施 例 １ と 同 様 に 、 得 ら れ た も の が 目 的 物 １ で あ る こ と が 確
認 さ れ た 。
（ 実 施 例 ３ ）
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【 ０ ２ ５ ３ 】
【 化 ８ ７ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ５ ４ 】
　 イ ソ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ ２ ． ７ ｇ ） 、 ア セ ト フ ェ ノ ン （ ９ ． ６ ｇ ） 、 酢 酸 （ ５ ７ ｍ ｌ ）
の 混 合 物 に 、 大 気 中 、 室 温 で 濃 硫 酸 （ ８ ． ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 室 温 で ６ 時 間 撹 拌 し た 。 得 ら
れ た 溶 液 に メ タ ノ ー ル （ ５ ０ ｍ ｌ ） を 加 え て 撹 拌 し た 後 、 沈 殿 を 濾 過 、 メ タ ノ ー ル 洗 浄 し
、 目 的 物 ３ （ ２ ． ６ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ５ ５ 】
【 化 ８ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ５ ６ 】
　 窒 素 気 流 中 、 目 的 物 ３ （ ２ ． ６ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ ６ ． ３
ｇ ） 、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム （ ２ ９ ｇ ） 、 酢 酸 （ １ ３ ０ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ
ド （ １ ３ ０ ｍ ｌ ） を 加 熱 還 流 下 、 ８ ． ５ 時 間 撹 拌 し 、 得 ら れ た 溶 液 に 水 （ ８ ０ ｍ ｌ ） 、 メ
タ ノ ー ル （ ８ ０ ｍ ｌ ） を 加 え て 撹 拌 し た 。 析 出 し た 沈 殿 を 濾 過 、 メ タ ノ ー ル 洗 浄 し た 後 、
ト ル エ ン － エ タ ノ ー ル か ら の 再 結 晶 に て 精 製 し 、 目 的 物 ４ （ １ ． ７ ｇ ） を 得 た 。 Ｅ Ｉ － Ｍ
Ｓ （ ｍ ／ ｚ ＝ ５ ３ ６ （ Ｍ ＋ ） ） 及 び 1 Ｈ － Ｎ Ｍ Ｒ か ら 目 的 物 ４ で あ る こ と を 確 認 し た 。 　
【 ０ ２ ５ ７ 】
　 1 H-NMR(270MHz, CDCl3), 8.25-8.21(m, 8H), 8.06(t, 1H),7.96(s,4H), 7.87-7.83(dd,
 2H), 7.73-7.68(dd, 1H), 7.56-7.43(m, 12H)
　 こ の 化 合 物 の 融 点 は ２ ０ ５ ℃ 、 気 化 温 度 は ４ １ ４ ℃ 、 ガ ラ ス 転 移 温 度 は ７ ９ ℃ で あ っ た
。
（ 実 施 例 ４ ）
【 ０ ２ ５ ８ 】
【 化 ８ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ５ ９ 】
　 ９ － ア ン ト ラ セ ン カ ル ボ キ シ ア ル デ ヒ ド （ ４ ． １ ｇ ） 、 ア セ ト フ ェ ノ ン （ ４ ． ８ ｇ ） 、
酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム （ ２ ０ ｇ ） 、 酢 酸 （ ５ ０ ｍ ｌ ） を 加 熱 環 流 下 、 ５ ． ２ 時 間 攪 拌 し た 。 得
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ら れ た 溶 液 か ら ト ル エ ン で 抽 出 し 、 水 洗 後 、 シ リ カ ゲ ル カ ラ ム ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー で 精 製
し 、 目 的 物 ５ （ ０ ． ４ ０ ｇ ） を 得 た 。 Ｄ Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ （ ｍ ／ ｚ 　 ４ ０ ７ （ Ｍ ＋ ） ） 及 び 1 H-N
MRよ り 、 目 的 物 ５ で あ る こ と を 確 認 し た 。
【 ０ ２ ６ ０ 】
　 1 H-NMR(270MHz, CDCl3), 8.58(s, 1H), 8.27-8.22(m, 4H),8.11-8.08(d,2H), 7.84(s,
2H), 7.76-7.73(d, 2H), 7.56-7.36(m, 10H)
　 Ｔ Ｇ － Ｄ Ｔ Ａ 測 定 の 結 果 、 こ の も の の 融 点 は ２ ２ ０ ℃ 、 気 化 温 度 は ３ ８ ２ ℃ で あ っ た 。
（ 実 施 例 ５ ）
【 ０ ２ ６ １ 】
【 化 ９ ０ 】
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ６ ２ 】
　 イ ソ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ ２ ． ７ ｇ ） 、 α － テ ト ラ ロ ン （ ８ ． ８ ｇ ） 、 酢 酸 （ ５ ７ ｍ ｌ ）
の 混 合 物 に 、 大 気 中 、 室 温 で 濃 硫 酸 （ ６ ． ４ ｍ ｌ ） を 加 え 、 室 温 で ６ ． ５ 時 間 撹 拌 し た 。
得 ら れ た 溶 液 に 水 （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） 、 エ タ ノ ー ル （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） を 加 え て 撹 拌 し た 後 、 沈 殿
を 濾 過 、 エ タ ノ ー ル 洗 浄 し 、 目 的 物 ６ （ ６ ． ５ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ６ ３ 】
【 化 ９ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ６ ４ 】
　 窒 素 気 流 中 、 目 的 物 ６ （ ６ ． ５ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ １ ４ ｇ
） 、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム （ ６ ５ ｇ ） 、 酢 酸 （ ２ ４ ０ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド
（ ２ ４ ０ ｍ ｌ ） を 加 熱 還 流 下 、 １ ８ 時 間 撹 拌 し 、 得 ら れ た 溶 液 を 放 冷 し て 析 出 し た 沈 殿 を
濾 過 、 エ タ ノ ー ル 洗 浄 し た 後 、 加 熱 下 で の エ タ ノ ー ル 中 、 懸 濁 洗 浄 、 更 に 、 ト ル エ ン － ピ
リ ジ ン － エ タ ノ ー ル か ら の 再 結 晶 に て 精 製 し 、 目 的 物 ７ （ ２ ． ０ ｇ ） を 得 た 。 Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ
（ ｍ ／ ｚ ＝ ５ ８ ８ （ Ｍ ＋ ） ） 及 び 1 H-NMRか ら 目 的 物 ７ で あ る こ と を 確 認 し た 。
【 ０ ２ ６ ５ 】
　 1 H-NMR(270MHz, CDCl3), 8.60-8.57(dd, 2H), 8.21-8.18(td,4H),7.66(s, 2H), 7.64-7
.61(d, H), 7.53-7.32(m, 13H), 7.27-7.16(m, 2H),3.05-2.89(m,8H)
（ 実 施 例 ６ ）
【 ０ ２ ６ ６ 】
【 化 ９ ２ 】
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【 ０ ２ ６ ７ 】
　 テ レ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ ４ ． ０ ｇ ） 、 α － テ ト ラ ロ ン （ １ ３ ｇ ） 、 濃 硫 酸 （ ９ ． ６ ｍ ｌ
） 、 酢 酸 （ ８ ６ ｍ ｌ ） を 大 気 中 、 室 温 で 、 ５ ． ３ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 に 、 攪 拌 し な
が ら 水 （ ５ ０ ｍ ｌ ） 、 メ タ ノ ー ル （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 沈 殿 を 濾 過 、 メ タ ノ ー
ル で 洗 浄 し た 。 更 に メ タ ノ ー ル （ １ ２ ０ ｍ ｌ ） 中 で 懸 濁 洗 浄 後 、 減 圧 乾 燥 し 、 目 的 物 ８ （
１ １ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ６ ８ 】
　 目 的 物 ８ （ ３ ． ９ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ ８ ． ３ ｇ ） 、 酢 酸 ア
ン モ ニ ウ ム （ ３ ９ ｇ ） 、 酢 酸 （ １ ４ ０ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド （ １ ４ ０ ｍ
ｌ ） を 、 加 熱 環 流 下 、 ９ ． ３ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 に 、 攪 拌 し な が ら 水 （ １ ５ ０ ｍ ｌ
） 、 メ タ ノ ー ル （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 沈 殿 物 を 濾 過 、 メ タ ノ ー ル （ ３ × ５ ０ ｍ
ｌ ） で 洗 浄 後 、 ク ロ ロ ホ ル ム － メ タ ノ ー ル 中 で 加 熱 還 流 下 、 懸 濁 洗 浄 し 、 更 に ト ル エ ン －
ピ リ ジ ン － エ タ ノ ー ル か ら の 再 沈 殿 で 精 製 し 、 目 的 物 ９ （ １ ． １ ｇ ） を 得 た 。 Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ
（ ｍ ／ ｚ ＝ ５ ８ ８ （ Ｍ ＋ ） ） お よ び 1 H-NMRか ら 目 的 物 ９ で あ る こ と を 確 認 し た 。
【 ０ ２ ６ ９ 】
　 1 H-NMR(270MHz, CDCl3), 8.62-8.57(d, 4H), 8.23-8.20(d,4H),7.68(s, 2H), 7.56-7.1
6(m, 14H), 3.07-2.90(m, 8H)
（ 実 施 例 ７ ）
【 ０ ２ ７ ０ 】
【 化 ９ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ７ １ 】
　 テ レ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ １ ． ３ ｇ ） 、 ２ － ア セ チ ル ナ フ ト ン （ ３ ． ４ ｇ ） 、 濃 硫 酸 （ ３
． ２ ｍ ｌ ） 、 酢 酸 （ ２ ９ ｍ ｌ ） を 大 気 中 、 室 温 で 、 ７ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 に 、 攪 拌
し な が ら 水 （ ３ ０ ｍ ｌ ） 、 エ タ ノ ー ル （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 沈 殿 を 濾 過 、 メ タ
ノ ー ル で 洗 浄 し た 。 更 に 加 熱 下 、 エ タ ノ ー ル 溶 媒 中 、 及 び ク ロ ロ ホ ル ム － ト ル エ ン 溶 媒 中
で 懸 濁 洗 浄 後 、 減 圧 乾 燥 し 、 目 的 物 １ ０ （ ２ ． ７ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ７ ２ 】
　 目 的 物 １ ０ （ ２ ． ７ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ ５ ． ２ ｇ ） 、 酢 酸
ア ン モ ニ ウ ム （ ２ ４ ｇ ） 、 酢 酸 （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド （ １ ０ ０
ｍ ｌ ） を 、 加 熱 環 流 下 、 ８ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 に 、 攪 拌 し な が ら 水 （ ３ ０ ｍ ｌ ） 、
エ タ ノ ー ル （ １ ２ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 沈 殿 物 を 濾 過 、 エ タ ノ ー ル で 洗 浄 後 、 ト ル エ
ン － ピ リ ジ ン か ら の 再 結 晶 で 精 製 し 、 目 的 物 １ １ （ ２ ． ０ ｇ ） を 得 た 。 Ｄ Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ （ ｍ
／ ｚ ＝ ６ ３ ６ （ Ｍ ＋ ） ） お よ び 1 H-NMRか ら 目 的 物 １ １ で あ る こ と を 確 認 し た 。
【 ０ ２ ７ ３ 】
　 1 H-NMR(270MHz, CDCl3), 8.71(br s, 2H), 8.43-8.40(dd, 2H),8.30-8.27(td,4H), 8.1
3-8.12(d, 2H), 8.03-7.99(m, 10H), 7.94-7.90(m, 2H),7.60-7.47(m,10H)
（ 実 施 例 ８ ）
【 ０ ２ ７ ４ 】
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【 化 ９ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ７ ５ 】
　 イ ソ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ ４ ． ０ ｇ ） 、 １ － ア セ ト ナ フ ト ン （ １ ５ ． ３ ｇ ） 、 濃 硫 酸 （ ９
． ６ ｍ ｌ ） 、 酢 酸 （ ８ ６ ｍ ｌ ） を 大 気 中 、 室 温 で 、 ６ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 に 、 攪 拌
し な が ら 水 （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） 、 メ タ ノ ー ル （ ５ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 油 状 物 を ト ル エ ン
を 加 え て 溶 解 し 、 抽 出 後 、 ト ル エ ン 層 を 炭 酸 水 素 ナ ト リ ウ ム 水 溶 液 、 塩 化 ナ ト リ ウ ム 水 溶
液 、 水 で 洗 浄 し た 。 ト ル エ ン 層 を 濃 縮 後 、 シ リ カ ゲ ル カ ラ ム ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー に て 精 製
後 、 油 状 の 目 的 物 １ ２ （ １ ３ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ７ ６ 】
　 目 的 物 １ ２ （ ５ ． ０ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ ９ ． ５ ｇ ） 、 酢 酸
ア ン モ ニ ウ ム （ ４ ３ ． ９ ｇ ） 、 酢 酸 （ １ １ ０ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド （ １
１ ０ ｍ ｌ ） を 、 加 熱 環 流 下 、 ８ 時 間 攪 拌 し て 得 ら れ た 溶 液 を 、 水 （ ２ ５ ０ ｍ ｌ ） に 注 ぎ 、
析 出 し た 沈 殿 物 を 濾 過 、 メ タ ノ ー ル （ ３ ０ ０ ｍ ｌ ） で 洗 浄 後 、 シ リ カ ゲ ル カ ラ ム ク ロ マ ト
グ ラ フ ィ ー に て 精 製 し 、 目 的 物 １ ３ （ １ ． ７ ５ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ７ ７ 】
　 Ｄ Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ （ ｍ ／ ｚ ＝ ６ ３ ６ （ Ｍ ＋ ） ） か ら 目 的 物 １ ３ で あ る こ と を 確 認 し た 。
こ の も の の 気 化 温 度 は ４ ８ ６ ℃ 、 Ｔ ｇ は １ ０ ６ ℃ で あ っ た 。
（ 実 施 例 ９ ）
【 ０ ２ ７ ８ 】
【 化 ９ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ７ ９ 】
　 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ １ ． １ ｇ ） 、 α － テ ト ラ ロ ン （ ２ ． ９ ｇ ） 、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム （ １
０ ｇ ） 、 酢 酸 （ ２ ５ ｍ ｌ ） を 加 熱 環 流 下 、 １ ． ８ 時 間 攪 拌 し た 。 得 ら れ た 溶 液 に 水 （ ３ ０
ｍ ｌ ） 、 メ タ ノ ー ル （ ３ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出 し た 固 形 分 を ろ 別 、 メ タ ノ ー ル 洗 後 、 シ リ
カ ゲ ル カ ラ ム ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー で 精 製 し 、 目 的 物 １ ４ （ ０ ． ７ ４ ｇ ） を 得 た 。 Ｄ Ｅ Ｉ －
Ｍ Ｓ （ ｍ ／ ｚ 　 ３ ５ ９ （ Ｍ ＋ ） ） よ り 、 目 的 物 １ ４ で あ る こ と を 確 認 し た 。
【 ０ ２ ８ ０ 】
　 Ｔ Ｇ － Ｄ Ｔ Ａ 測 定 の 結 果 、 こ の も の の 融 点 は １ ８ ０ ℃ 、 気 化 温 度 は ３ ４ ５ ℃ で あ っ た 。
（ 実 施 例 １ ０ ）
【 ０ ２ ８ １ 】
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【 化 ９ ６ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ８ ２ 】
　 テ レ フ タ ル ア ル デ ヒ ド （ ３ ． ３ ５ ｇ ） 、 ２ '－ ブ ロ モ ア セ ト フ ェ ノ ン （ １ ４ ． ９ ｇ ） 、
酢 酸 （ ７ １ ｍ ｌ ） 、 ニ ト ロ ベ ン ゼ ン （ ２ ０ ｍ ｌ ） の 混 合 物 に 、 空 気 中 、 室 温 で 濃 硫 酸 （ １
２ ｍ ｌ ） を 加 え 、 ３ ０ ℃ で ７ 時 間 撹 拌 し た 。 得 ら れ た 溶 液 に 水 （ ５ ０ ｍ ｌ ） 、 メ タ ノ ー ル
（ １ ５ ０ ｍ ｌ ） を 加 え て 撹 拌 し た 後 、 沈 殿 を 濾 過 、 エ タ ノ ー ル 洗 浄 お よ び メ タ ノ ー ル （ ３
０ ０ ｍ ｌ ） 中 で の 懸 濁 洗 浄 で 精 製 し 、 目 的 物 １ ５ （ ７ ． ９ ５ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ８ ３ 】
【 化 ９ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ８ ４ 】
　 窒 素 気 流 中 、 目 的 物 １ ５ （ ７ ． ９ ５ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ １
３ ． ４ ｇ ） 、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム （ ６ １ ． ８ ｇ ） 、 酢 酸 （ １ ８ ０ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル
ホ ル ム ア ミ ド （ １ ５ ０ ｍ ｌ ） 、 ニ ト ロ ベ ン ゼ ン （ ７ ０ ｍ ｌ ） を 加 熱 還 流 下 、 ７ 時 間 撹 拌 し
、 得 ら れ た 溶 液 に 水 （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） 、 エ タ ノ ー ル （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） を 加 え て 撹 拌 し た 。 析 出
し た 沈 殿 を 濾 過 、 エ タ ノ ー ル 洗 浄 し た 後 、 エ タ ノ ー ル （ ４ ０ ０ ｍ ｌ ） 中 で の 懸 濁 洗 浄 で 精
製 し 、 目 的 物 １ ６ （ ７ ． ６ ９ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ８ ５ 】
【 化 ９ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ８ ６ 】
　 窒 素 気 流 中 、 目 的 物 １ ６ （ ７ ． ６ ９ ｇ ） 、 フ ェ ニ ル ボ ロ ン 酸 （ ４ ． ０ ５ ｇ ） 、 テ ト ラ キ
ス （ ト リ フ ェ ニ ル フ ォ ス フ ィ ン ） パ ラ ジ ウ ム （ １ ． ０ ２ ｇ ） 、 燐 酸 三 カ リ ウ ム （ ９ ． ４ ｇ
） 、 ト ル エ ン （ ３ ０ ０ ｍ ｌ ） 、 イ オ ン 交 換 水 （ ２ ２ ｍ ｌ ） の 混 合 物 を 、 加 熱 還 流 下 、 ７ 時
間 攪 拌 し た 後 、 水 （ １ ５ ０ ｍ ｌ ） で 洗 っ た 後 、 無 水 硫 酸 マ グ ネ シ ウ ム に て 乾 燥 、 濾 過 し た
。 ろ 液 を 濃 縮 後 、 ア セ ト ン （ ２ ０ ｍ ｌ ） － メ タ ノ ー ル （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） か ら の 再 沈 殿 お よ び
シ リ カ ゲ ル カ ラ ム ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー に て 精 製 し 、 目 的 物 １ ７ （ ２ ． ８ ８ ｇ ） を 得 た 。 D
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Ｅ Ｉ － Ｍ Ｓ （ ｍ ／ ｚ ＝ ６ ８ ８ （ Ｍ ＋ ） ） か ら 目 的 物 １ ７ で あ る こ と を 確 認 し た 。 こ の も の
の 融 点 は ２ ３ ２ ℃ 、 気 化 温 度 は ４ ８ ３ ℃ 、 ガ ラ ス 転 移 温 度 は １ ０ ６ ℃ で あ っ た 。
（ 実 施 例 １ １ ）
【 ０ ２ ８ ７ 】
【 化 ９ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ８ ８ 】
　 空 気 中 、 ３ ， ５ － ジ ブ ロ モ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ ２ ． ６ ４ ｇ ） 、 ア セ ト フ ェ ノ ン （ １ ． ４
４ ｇ ） 、 酢 酸 （ ２ ２ ｍ ｌ ） に 撹 拌 し な が ら 濃 硫 酸 （ １ ． ６ ｍ ｌ ） を 加 え た 後 、 ３ ０ ℃ で 、
８ 時 間 攪 拌 し た 。 得 ら れ た 溶 液 に 水 （ ３ ０ ｍ ｌ ） 、 メ タ ノ ー ル （ ３ ０ ｍ ｌ ） を 加 え 、 析 出
し た 固 形 分 を ろ 別 、 メ タ ノ ー ル － 水 混 合 溶 媒 で 洗 浄 後 、 メ タ ノ ー ル 懸 濁 洗 浄 し て 精 製 し 、
目 的 物 １ ８ （ １ ． ６ ６ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ８ ９ 】
　 空 気 中 、 目 的 物 １ ８ （ １ ． ６ ６ ｇ ） 、 １ － フ ェ ナ シ ル ピ リ ジ ニ ウ ム ブ ロ マ イ ド （ １ ． ５
１ ｇ ） 、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム （ ８ ． ７ ２ ｇ ） 、 酢 酸 （ ７ ８ ｍ ｌ ） 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ホ ル ム
ア ミ ド （ ７ ８ ｍ ｌ ） を 加 熱 還 流 下 、 ５ 時 間 撹 拌 し 、 得 ら れ た 溶 液 に 水 （ ８ ０ ｍ ｌ ） 、 エ タ
ノ ー ル （ ６ ０ ｍ ｌ ） を 加 え て 撹 拌 し た 。 析 出 し た 沈 殿 を 濾 過 、 エ タ ノ ー ル 洗 浄 し て 精 製 し
、 目 的 物 １ ９ （ １ ． ３ ６ ｇ ） を 得 た 。
【 ０ ２ ９ ０ 】
　 窒 素 気 流 中 、 目 的 物 １ ９ （ ０ ． ７ ５ ｇ ） 、 ９ － フ ェ ナ ン ト レ ン ボ ロ ン 酸 （ １ ． ４ ４ ｇ ）
、 テ ト ラ キ ス （ ト リ フ ェ ニ ル フ ォ ス フ ィ ン ） パ ラ ジ ウ ム （ ０ ． １ ５ ｇ ） 、 リ ン 酸 三 カ リ ウ
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ム （ ２ ． ０ ６ ｇ ） 、 ト ル エ ン （ １ ０ ０ ｍ ｌ ） 、 水 （ ４ ． ９ ｍ ｌ ） 、 エ タ ノ ー ル （ ３ ｍ ｌ ）
を 、 加 熱 還 流 下 、 ９ ． ２ 時 間 撹 拌 し た 後 、 ト ル エ ン 層 を 分 液 、 濃 縮 後 、 Ｇ Ｐ Ｃ に て 精 製 し
、 目 的 物 ２ ０ （ ０ ． ７ １ ｇ ） を 得 た 。 DＥ Ｉ － Ｍ Ｓ （ ｍ ／ ｚ ＝ ６ ５ ９ （ Ｍ + ） ） か ら 目 的 物
２ ０ で あ る こ と を 確 認 し た 。 こ の も の の ガ ラ ス 転 移 温 度 は １ ４ １ ℃ 、 沸 点 は ５ ７ １ ℃ で あ
っ た 。
（ 実 施 例 １ ２ ）
　 目 的 物 １ お よ び １ ７ の 薄 膜 （ 膜 厚 ５ ０ ｎ ｍ ） を 真 空 蒸 着 法 に よ り ガ ラ ス 基 板 上 に 作 成 し
た 。 得 ら れ た 薄 膜 は 透 明 な ア モ ル フ ァ ス 膜 で あ っ た 。 得 ら れ た 薄 膜 の 最 大 吸 光 波 長 で 励 起
し た と き の 蛍 光 発 光 ス ペ ク ト ル を 図 ４ に 示 し た 。 こ の 結 果 か ら 、 一 般 式 （ Ｉ Ｉ ） で 示 さ れ
る 本 発 明 の 化 合 物 は 、 薄 膜 状 態 で の 分 子 間 相 互 作 用 が 抑 制 さ れ て い る こ と が 明 確 で あ る 。
（ 実 施 例 １ ３ ）
　 図 ３ に 示 す 構 造 を 有 す る 有 機 電 界 発 光 素 子 を 以 下 の 方 法 で 作 製 し た 。
【 ０ ２ ９ １ 】
　 ガ ラ ス 基 板 １ の 上 に イ ン ジ ウ ム ・ ス ズ 酸 化 物 （ Ｉ Ｔ Ｏ ） 透 明 導 電 膜 ２ を 150nm堆 積 し た
も の （ ス パ ッ タ ー 成 膜 品 ； シ ー ト 抵 抗 15Ω ） を 通 常 の フ ォ ト リ ソ グ ラ フ ィ 技 術 と 塩 酸 エ ッ
チ ン グ を 用 い て 2mm幅 の ス ト ラ イ プ に パ タ ー ニ ン グ し て 陽 極 を 形 成 し た 。 パ タ ー ン 形 成 し
た Ｉ Ｔ Ｏ 基 板 を 、 ア セ ト ン に よ る 超 音 波 洗 浄 、 純 水 に よ る 水 洗 、 イ ソ プ ロ ピ ル ア ル コ ー ル
に よ る 超 音 波 洗 浄 の 順 で 洗 浄 後 、 窒 素 ブ ロ ー で 乾 燥 さ せ 、 最 後 に 紫 外 線 オ ゾ ン 洗 浄 を 行 っ
た 。
【 ０ ２ ９ ２ 】
　 陽 極 バ ッ フ ァ 層 ３ の 材 料 と し て 、 下 記 に 示 す 構 造 式 の 芳 香 族 ア ミ ノ 基 を 有 す る 非 共 役 系
高 分 子 化 合 物 （ Ｐ Ｂ － １ ）
【 ０ ２ ９ ３ 】
【 化 １ ０ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ９ ４ 】
　 　 　 重 量 平 均 分 子 量  ： 29400
　 　 　 　 数 平 均 分 子 量  ： 12600
を 電 子 受 容 性 化 合 物 （ Ａ － １ ）
【 ０ ２ ９ ５ 】
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【 化 １ ０ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ９ ６ 】
と 共 に 以 下 の 条 件 で ス ピ ン コ ー ト し た 。
　 　 　 　 溶 媒  安 息 香 酸 エ チ ル
　 　 　 　 塗 布 液 濃 度  2[wt%]
　 　 　 　 　 Ｐ Ｂ － １ ： Ａ － １  １ ０ ： １
　 　 　 　 ス ピ ナ 回 転 数  1500[rpm]
　 　 　 　 　 ス ピ ナ 回 転 時 間  30[秒 ]
　 　 　 　 　 乾 燥 条 件  100℃ １ 時 間
上 記 の ス ピ ン コ ー ト に よ り 膜 厚 30nmの 均 一 な 薄 膜 が 形 成 さ れ た 。
次 に 陽 極 バ ッ フ ァ ー 層 を 成 膜 し た 基 板 を 真 空 蒸 着 装 置 内 に 設 置 し た 。 上 記 装 置 の 粗 排 気
を 油 回 転 ポ ン プ に よ り 行 っ た 後 、 装 置 内 の 真 空 度 が 1.1x10 - 6 Torr（ 約 1.5x10 - 4 Pa） 以 下 に
な る ま で 油 拡 散 ポ ン プ を 用 い て 排 気 し た 。 上 記 装 置 内 に 配 置 さ れ た セ ラ ミ ッ ク る つ ぼ に 入
れ た 、 下 記 に 示 す ア リ ー ル ア ミ ン 化 合 物 （ Ｈ － １ ）
【 ０ ２ ９ ７ 】
【 化 １ ０ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ２ ９ ８ 】
を る つ ぼ の 周 囲 の タ ン タ ル 線 ヒ ー タ ー で 加 熱 し て 蒸 着 を 行 っ た 。 こ の 時 の る つ ぼ の 温 度 は
、 318～ 334℃ の 範 囲 で 制 御 し た 。 蒸 着 時 の 真 空 度 1.1x10 - 6 Torr（ 約 1.4x10 - 4 Pa） 、 蒸 着 速
度 は 0.15nm/秒 で 膜 厚 60nmの 正 孔 輸 送 層 ４ を 得 た 。
　 引 続 き 、 発 光 層 ５ の 主 成 分 （ ホ ス ト 材 料 ） と し て 下 記 に 示 す カ ル バ ゾ ー ル 誘 導 体 （ Ｅ －
１ ） を 、 副 成 分 （ ド ー パ ン ト ） と し て 有 機 イ リ ジ ウ ム 錯 体 （ Ｄ － １ ） を 別 々 の セ ラ ミ ッ ク
る つ ぼ に 設 置 し 、 ２ 元 同 時 蒸 着 法 に よ り 成 膜 を 行 っ た 。
【 ０ ２ ９ ９ 】
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【 化 １ ０ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ３ ０ ０ 】
化 合 物 （ Ｅ － １ ） の る つ ぼ 温 度 は  184～ 196℃ 、 蒸 着 速 度 は  0.11nm／ 秒 に 、 化 合 物 （ Ｄ
－ １ ） の る つ ぼ 温 度 は  245～  246℃ に そ れ ぞ れ 制 御 し 、 膜 厚 30nmで 化 合 物 （ Ｄ － １ ） が ６
重 量 ％ 含 有 さ れ た 発 光 層 ５ を 正 孔 輸 送 層 ４ の 上 に 積 層 し た 。 蒸 着 時 の 真 空 度 は 1.0x10 - 6 To
rr（ 約 1.3x10 - 4 Pa） で あ っ た 。
さ ら に 、 正 孔 阻 止 層 ６ と し て 実 施 例 ３ で 合 成 さ れ た 目 的 物 ４ （ Ｈ Ｂ － １ ）
【 ０ ３ ０ １ 】
【 化 １ ０ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ３ ０ ２ 】
を る つ ぼ 温 度 を  190～ 196℃ と し て 、 蒸 着 速 度 0.13nm/秒 で 10nmの 膜 厚 で 積 層 し た 。 蒸 着 時
の 真 空 度 は 0.7x10 - 6 Torr（ 約 0.9x10 - 4 Pa） で あ っ た 。
　 正 孔 阻 止 層 ６ の 上 に 、 電 子 輸 送 層 ７ と し て 下 記 に 示 す ア ル ミ ニ ウ ム の ８ － ヒ ド ロ キ シ キ
ノ リ ン 錯 体 （ Ｅ Ｔ － １ ）
【 ０ ３ ０ ３ 】
【 化 １ ０ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ３ ０ ４ 】
を 同 様 に し て 蒸 着 し た 。 こ の 時 の ア ル ミ ニ ウ ム の ８ － ヒ ド ロ キ シ キ ノ リ ン 錯 体 の る つ ぼ 温
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度 は 250～ 262℃ の 範 囲 で 制 御 し 、 蒸 着 時 の 真 空 度 は 0.7x10 - 6 Torr（ 約 0.9x10 - 4 Pa） 、 蒸
着 速 度 は 0.21nm/秒 で 膜 厚 は 35nmと し た 。
　 上 記 の 正 孔 輸 送 層 、 発 光 層 及 び 電 子 輸 送 層 を 真 空 蒸 着 す る 時 の 基 板 温 度 は 室 温 に 保 持 し
た 。
【 ０ ３ ０ ５ 】
　 こ こ で 、 電 子 輸 送 層 ６ ま で の 蒸 着 を 行 っ た 素 子 を 一 度 前 記 真 空 蒸 着 装 置 内 よ り 大 気 中 に
取 り 出 し て 、 陰 極 蒸 着 用 の マ ス ク と し て 2mm幅 の ス ト ラ イ プ 状 シ ャ ド ー マ ス ク を 、 陽 極 ２
の Ｉ Ｔ Ｏ ス ト ラ イ プ と は 直 交 す る よ う に 素 子 に 密 着 さ せ て 、 別 の 真 空 蒸 着 装 置 内 に 設 置 し
て 有 機 層 と 同 様 に し て 装 置 内 の 真 空 度 が 2.7x10 - 6 Torr（ 約 2.0x10 - 4 Pa） 以 下 に な る ま で 排
気 し た 。 陰 極 ８ と し て 、 先 ず 、 フ ッ 化 リ チ ウ ム （ LiF） を モ リ ブ デ ン ボ ー ト を 用 い て 、 蒸
着 速 度 0.01nm／ 秒 、 真 空 度 3.0x10 - 6 Torr（ 約 4.0x10 - 4 Pa） で 、 0.5nmの 膜 厚 で 電 子 輸 送 層
７ の 上 に 成 膜 し た 。 次 に 、 ア ル ミ ニ ウ ム を 同 様 に モ リ ブ デ ン ボ ー ト に よ り 加 熱 し て 、 蒸 着
速 度 0.48nm/秒 、 真 空 度 8.5x10 - 6 Torr（ 約 1.1x10 - 3 Pa） で 膜 厚 80nmの ア ル ミ ニ ウ ム 層 を 形
成 し て 陰 極 ８ を 完 成 さ せ た 。 以 上 の ２ 層 型 陰 極 ８ の 蒸 着 時 の 基 板 温 度 は 室 温 に 保 持 し た 。
【 ０ ３ ０ ６ 】
　 以 上 の 様 に し て 、 2mmx2mm の サ イ ズ の 発 光 面 積 部 分 を 有 す る 有 機 電 界 発 光 素 子 が 得 ら れ
た 。 こ の 素 子 の 発 光 特 性 を 表 － １ に 示 す 。 表 － １ に お い て 、 最 大 発 光 輝 度 は 電 流 密 度 0.25
A/cm 2 で の 値 、 発 光 効 率 ・ 輝 度 ／ 電 流 ・ 電 圧 は 輝 度 100cd/m 2 で の 値 を 各 々 示 す 。 素 子 の 発
光 ス ペ ク ト ル の 極 大 波 長 は 510nmで あ り 、 有 機 イ リ ジ ウ ム 錯 体 （ Ｄ － １ ） か ら の も の と 同
定 さ れ た 。 色 度 は CIE(x,y)=(0.29,0.62)で あ っ た 。
【 ０ ３ ０ ７ 】
【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ３ ０ ８ 】
（ 実 施 例 １ ４ ）
　 正 孔 阻 止 層 の 目 的 物 ４ （ Ｈ Ｂ － １ ） の 代 わ り に 実 施 例 ２ で 合 成 さ れ た 目 的 物 １ （ Ｈ Ｂ －
２ ） を 用 い た 他 は 実 施 例 １ ３ と 同 様 に し て 素 子 を 作 製 し た 。 こ の 素 子 の 発 光 特 性 を 表 － １
に 示 す 。 素 子 の 発 光 ス ペ ク ト ル の 極 大 波 長 は 512nm、 色 度 は CIE(x,y)=(0.28,0.63)で あ り
、 有 機 イ リ ジ ウ ム 錯 体 （ Ｄ － ２ ） か ら の も の と 同 定 さ れ た 。
【 ０ ３ ０ ９ 】
【 化 １ ０ ６ 】
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【 ０ ３ １ ０ 】
（ 実 施 例 １ ５ ）
　 正 孔 阻 止 層 の 目 的 物 ４ （ Ｈ Ｂ － １ ） の 代 わ り に 実 施 例 １ ０ で 合 成 さ れ た 目 的 物 １ ７ を 用
い た 他 は 実 施 例 １ ３ と 同 様 に し て 素 子 を 作 製 し た 。 こ の 素 子 の 発 光 特 性 を 表 － １ に 示 す 。
素 子 の 発 光 ス ペ ク ト ル の 極 大 波 長 は 510nm、 色 度 は CIE(x,y)=(0.28,0.61)で あ り 、 有 機 イ
リ ジ ウ ム 錯 体 （ Ｄ － ２ ） か ら の も の と 同 定 さ れ た 。
（ 実 施 例 １ ６ ）
　 正 孔 阻 止 層 の 目 的 物 ４ （ Ｈ Ｂ － １ ） の 代 わ り に 実 施 例 １ １ で 合 成 さ れ た 目 的 物 ２ ０ （ Ｈ
Ｂ － ４ ） を 用 い た 他 は 実 施 例 １ ３ と 同 様 に し て 素 子 を 作 製 し た 。 こ の 素 子 の 発 光 特 性 を 表
－ １ に 示 す 。 素 子 の 発 光 ス ペ ク ト ル の 極 大 波 長 は 512nm、 色 度 は CIE(x,y)=(0.29,0.61)で
あ り 、 有 機 イ リ ジ ウ ム 錯 体 （ Ｄ － １ ） か ら の も の と 同 定 さ れ た 。
【 ０ ３ １ １ 】
【 化 １ ０ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ３ １ ２ 】
（ 比 較 例 １ ）
　 正 孔 阻 止 層 の 目 的 物 ４ （ Ｈ Ｂ － １ ） の 代 わ り に 下 記 に 示 す 混 合 配 位 子 錯 体 （ Ｈ Ｂ － ３ ）
を 用 い た 他 は 実 施 例 １ ３ と 同 様 に し て 素 子 を 作 製 し た 。 こ の 素 子 の 発 光 特 性 を 表 － １ に 示
す 。 素 子 の 発 光 ス ペ ク ト ル の 極 大 波 長 は 510nm、 色 度 は CIE(x,y)=(0.29,0.62)で あ り 、 有
機 イ リ ジ ウ ム 錯 体 （ Ｄ － ２ ） か ら の も の と 同 定 さ れ た 。 実 施 例 １ ３ ～ １ ６ と 比 較 し て 、 発
光 効 率 が 低 か っ た 。
【 ０ ３ １ ３ 】
【 化 １ ０ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ３ １ ４ 】
（ 実 施 例 １ ７ ） 駆 動 寿 命 試 験
　 実 施 例 １ ３ 及 び 実 施 例 １ ６ で 作 製 し た 素 子 を 、 下 記 条 件 の 下 、 駆 動 寿 命 試 験 を 行 っ た 。
　 　 　 　 　 温 度  室 温
　 　 　 　 　 初 期 輝 度 1000cd/m2
　 　 　 　 　 駆 動 方 式  直 流 駆 動 （ DC駆 動 ）
　 素 子 の 駆 動 特 性 を 表 － ２ に 示 す 。 L/L0は 2850時 間 後 の 輝 度 /初 期 輝 度 お よ び Δ Vは 電 圧 上
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昇 値 （ ＝ 電 圧 － 初 期 駆 動 電 圧 ） で あ る 。
【 ０ ３ １ ５ 】
【 表 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ３ １ ６ 】
【 図 １ 】 有 機 電 界 発 光 素 子 の 一 例 を 示 し た 模 式 断 面 図 で あ る 。
【 図 ２ 】 有 機 電 界 発 光 素 子 の 別 の 例 を 示 し た 模 式 断 面 図 で あ る 。
【 図 ３ 】 有 機 電 界 発 光 素 子 の 別 の 例 を 示 し た 模 式 断 面 図 で あ る 。
【 図 ４ 】 目 的 物 １ お よ び 目 的 物 １ ７ の 薄 膜 の 最 大 吸 光 波 長 で 励 起 し た と き の 蛍 光 発 光 ス ペ
ク ト ル で あ る （ 実 施 例 １ ２ ） 。
【 符 号 の 説 明 】
【 ０ ３ １ ７ 】
　 　 １ 　 　 　 基 板
　 　 ２ 　 　 　 陽 極
　 　 ３ 　 　 　 陽 極 バ ッ フ ァ 層
　 　 ４ 　 　 　 正 孔 輸 送 層
　 　 ５ 　 　 　 発 光 層
　 　 ６ 　 　 　 正 孔 阻 止 層
　 　 ７ 　 　 　 電 子 輸 送 層
　 　 ８ 　 　 　 陰 極
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【 図 １ 】

【 図 ２ 】

【 図 ３ 】

【 図 ４ 】
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