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(54)【発明の名称】 新規芳香族化合物及びそれを利用した有機エレクトロルミネッセンス素子

(57)【要約】
【課題】  色純度が高く、低い印可電圧でも発光輝度及
び発光効率が高く、寿命が長く、赤色系に発光する有機
ＥＬ素子及び有機ＥＬ素子に利用する新規芳香族化合物

を提供する。
【解決手段】  下記一般式（Ｉ）で表される新規芳香族
化合物及びそれを利用した有機ＥＬ素子である。
【化１】

（一般式（Ｉ）は、（１）Ｘ
1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも

４つが、炭素数１～６のアルコキシ基、（２）Ｘ
1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも１つが炭素数１～６のアルキル基、

少なくとも１つが炭素数１～６のアルコキシ基、該アル
キル基及び該アルコキシ基の合計が４つ以上、（３）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも６つが、炭素数１～６のアル

キル基、又は（４）Ｘ
1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも４つ

が、炭素数１～６のアルキル基で、該アルキル基のうち
の２つは炭素数３～６である。）
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【特許請求の範囲】
【請求項１】  下記一般式（Ｉ）で表される新規芳香族*

2
*化合物。
【化１】

（一般式（Ｉ）は、下記（１）～（４）のいずれかを満
たす。
（１）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも４つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルコキシ基
で、残りが水素である。
（２）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも１つが炭素数１～６

の直鎖もしくは分岐のアルキル基で、少なくとも１つが
炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルコキシ基で、該
アルキル基及び該アルコキシ基の合計が４つ以上で、残
りが水素である。
（３）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも６つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルキル基
で、残りが水素である。
（４）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも４つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルキル基で
あって、該アルキル基のうちの２つは炭素数３～６で、
残りが水素である。）
【請求項２】  一対の電極間に発光層又は発光層を含む
複数層からなる有機化合物層を有する有機エレクロルミ
ネッセンス素子であって、該有機化合物層の少なくとも
一層が請求項ひ１に記載の一般式（Ｉ）で表される芳香
族化合物を含有する有機エレクトロルミネッセンス素
子。
【請求項３】  有機化合物層が、正孔輸送層及び／又は
発光層である請求項２記載の有機エレクトロルミネッセ
ンス素子
【請求項４】  有機化合物層が、一般式（Ｉ）で表され
る芳香族化合物を１～７０重量％含有する請求項２記載
の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項５】  有機化合物層と電極との間に無機化合物
層を有する請求項２～４のいずれかに記載の有機エレク
トロルミネッセンス素子。
【請求項６】  発光色が赤色系発光である請求項２～５
のいずれかに記載の有機エレクトロルミネッセンス素
子。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】本発明は、新規な芳香族化合
物及び有機エレクトロルミネッセンス素子に関し、特
に、色純度、発光輝度及び発光効率が高く、寿命が長
く、赤色系に発光する有機エレクトロルミネッセンス素

子及び有機エレクトロルミネッセンス素子に利用する新
規芳香族化合物に関するものである。
【０００２】
【従来の技術】有機物質を使用した有機エレクトロルミ
ネッセンス素子（有機ＥＬ素子）は、固体発光型の安価
な大面積フルカラー表示素子としての用途が有望視さ
れ、多くの開発が行われている。有機ＥＬ素子は、一般
に発光層及び該層を挟んだ一対の対向電極から構成さ
れ、両電極間に電界が印加されると、陰極側から電子が
注入され、陽極側から正孔が注入され、この電子が発光
層において正孔と再結合し、励起状態を生成し、励起状
態が基底状態に戻る際にエネルギーを光として放出する
ことにより発光する。現在、有機ＥＬ素子ディスプレイ
の実用化が開始されているものの、フルカラー表示素子
は開発途中であり、特に、色純度及び発光効率が高く、
寿命が長く、赤色系に発光する有機ＥＬ素子用の発光材
料が求められている。これらを解決しようとするものと
して、例えば、特開平８－３１１４４２号公報には、ナ
フタセン又はペンタセン誘導体を発光層に添加した赤色
発光素子が開示されている。しかし、この発光素子は、
赤色純度は優れているものの、印加電圧が１１Ｖと高
く、輝度の半減時間は約１５０時間と不十分であった。
特開平３－１６２４８１号公報には、ジシアノメチレン
（ＤＣＭ）系化合物を発光層に添加した素子が開示され
ているが、赤色の純度が不十分であった。特開２００１
－８１４５１号公報には、アミン系芳香族化合物を発光
層に添加した赤色発光素子が開示されているが、この発
光素子はＣＩＥ色度（０．６４，０．３３）と色純度は
良いものの、駆動電圧が高かった。また、ＷＯ０１／２
３４９７には、前記本化合物一般式（Ｉ）において、Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち４つがメチル基である化合物を発光層に

添加した素子が開示されているが、発光色が赤橙色であ
り、色度が不十分であった。
【０００３】
【発明が解決しようとする課題】本発明は、前記の課題
を解決するためになされたもので、色純度が高く、低い
印可電圧でも発光輝度及び発光効率が高く、寿命が長
く、赤色系に発光する有機ＥＬ素子及び有機ＥＬ素子に
利用する新規芳香族化合物を提供することを目的とす
る。
【０００４】
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【課題を解決するための手段】本発明者らは、前記目的
を達成するために鋭意研究を重ねた結果、特定の構造を
有する母骨格に結合させたジフェニルアミノ基上に電子
供与性の置換基をさらに導入することにより、色純度が
高く、低電圧駆動で高輝度、高効率な発光が可能で、寿

4
命の長い素子が提供できることを見出し本発明を完成す
るに至ったものである。
【０００５】すなわち、本発明は下記一般式（Ｉ）で表
される新規芳香族化合物を提供するものである。
【化２】

【０００６】（一般式（Ｉ）は、下記（１）～（４）の
いずれかを満たす。
（１）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも４つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルコキシ基
で、残りが水素である。
（２）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも１つが炭素数１～６

の直鎖もしくは分岐のアルキル基で、少なくとも１つが
炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルコキシ基で、該
アルキル基及び該アルコキシ基の合計が４つ以上で、残
りが水素である。
（３）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも６つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルキル基
で、残りが水素である。
（４）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも４つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルキル基で
あって、該アルキル基のうちの２つは炭素数３～６で、
残りが水素である。）
【０００７】また、本発明は、一対の電極間に発光層又
は発光層を含む複数層からなる有機化合物層を有する有
機ＥＬ素子であって、該有機化合物層の少なくとも一層
が請求項１に記載の一般式（Ｉ）で表される芳香族化合
物を含有する有機ＥＬ素子を提供するものである。
【０００８】
【発明の実施の形態】本発明の新規芳香族化合物は、前
記一般式（Ｉ）において、下記（１）～（４）のいずれ
かを満たすものである。
（１）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも４つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルコキシ基
で、残りが水素である。
（２）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも１つが炭素数１～６

の直鎖もしくは分岐のアルキル基で、少なくとも１つが
炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルコキシ基で、該
アルキル基及び該アルコキシ基の合計が４つ以上で、残

りが水素である。
（３）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも６つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルキル基
で、残りが水素である。
（４）Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち少なくとも４つが、それぞれ独

立に、炭素数１～６の直鎖もしくは分岐のアルキル基で
あって、該アルキル基のうちの２つは炭素数３～６で、
残りが水素である。
【０００９】前記一般式（Ｉ）において、炭素数１～６
のアルキル基としては、メチル基、エチル基、ｎ－プロ
ピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、ｔ－ブチル
基、ｓ－ブチル基、イソブチル基、ｎ－ペンチル基、１
－メチルブチル基、２－メチルブチル基、３－メチルブ
チル基、１－エチルプロピル基、２－ペンチル基、３－
ペンチル基、２，２－ジメチルプロピル基、ｎ－ヘキシ
ル基等が挙げられ、好ましくは、メチル基、エチル基、
ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、ｔ－
ブチル基、ｓ－ブチル基、イソブチル基である。炭素数
１～６のアルコキシ基としては、メトキシ基、エトキシ
基、ｎ－プロポキシ基、イソプロポキシ基、ｎ－ブトキ
シ基、ｔ－ブトキシ基、ｓ－ブトキシ基、イソブトキシ
基、ｎ－ペントキシ基、２－ペントキシ基、３－ペント
キシ基、２，２－ジメチルプロポキシ基、ｎ－ヘキソキ
シ基等が挙げられ、好ましくはメトキシ基、エトキシ
基、ｎ－プロポキシ基、イソプロポキシ基、ｎ－ブトキ
シ基、ｔ－ブトキシ基、ｓ－ブトキシ基、イソブトキシ
基である。本発明の一般式（Ｉ）で表される芳香族化合
物の具体例を以下に示すが、本発明はこれら例示化合物
に限定されるものではない。なお、式中、Ｍｅはメチル
基、Ｅｔはエチル基、Ｐｒはプロピル基、Ｂｕはブチル
基、Ｈｅｘはヘキシル基である。
【００１０】
【化３】
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【００１１】
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【化４】
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【００１２】
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【化５】
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【００１３】
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【化６】
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【００１４】
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【化７】
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【００１５】
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【化８】
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【００１６】
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【化９】
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【００２４】本発明の有機ＥＬ素子は、陽極と陰極間に
一層もしくは多層の有機化合物層を形成した素子であ
り、該有機化合物層の少なくとも一層が前記一般式
（Ｉ）で表される芳香族化合物を含有する。有機ＥＬ素
子が一層型の場合、陽極と陰極との間に発光層を設けて
いる。発光層は、発光材料を含有し、それに加えて陽極
から注入した正孔もしくは陰極から注入した電子を発光
材料まで輸送させるために、正孔注入材料もしくは電子
注入材料を含有してもよい。また、発光材料は、極めて

32

高い蛍光量子効率、高い正孔輸送能力及び電子輸送能力
を併せ持ち、均一な薄膜を形成することが好ましい。多
層型の有機ＥＬ素子としては、例えば、陽極／正孔注入
層／発光層／陰極、陽極／発光層／電子注入層／陰極、
陽極／正孔注入層／発光層／電子注入層／陰極の多層構
成で積層したものが挙げられる。本発明においては、有
機化合物層が、正孔輸送層及び／又は発光層であること
が好ましい。また、有機化合物層が、一般式（Ｉ）で表
される示される芳香族化合物を１～７０重量％含有する
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33
ことが好ましい。含有量が１重量％未満であると本発明
の効果が得られず、７０重量％を越えると耐久性及び発
光効率が低下する傾向がある。
【００２５】発光層もしくは有機化合物層には、必要に
応じて、本発明の一般式（Ｉ）の化合物に加えて、さら
に公知の発光材料、他のドーピング材料、正孔注入材
料、電子注入材料を使用することもできる。有機ＥＬ素
子は、多層構造にすることにより、クエンチングによる
輝度や寿命の低下を防ぐことができる。また、他のドー
ピング材料により、発光輝度や発光効率の向上させた
り、赤色や白色の発光を得ることもできる。また、りん
光発光に寄与する他のドーピング材料と組み合わせて用
いることにより、発光輝度や発光効率を向上させること
ができる。また、正孔注入層、発光層及び電子注入層
は、それぞれ二層以上の層構成により形成されてもよ
い。その際には、正孔注入層の場合、電極から正孔を注
入する層を正孔注入層、正孔注入層から正孔を受け取り
発光層まで正孔を輸送する層を正孔輸送層という。同様
に、電子注入層の場合、電極から電子を注入する層を電
子注入層、電子注入層から電子を受け取り発光層まで電
子を輸送する層を電子輸送層という。これらの各層は、
材料のエネルギー準位、耐熱性、有機層又は金属電極と
の密着性等の各要因により選択され使用される。
【００２６】一般式（Ｉ）の化合物と共に有機層に使用
できる発光材料又はホスト材料としては、アントラセ
ン、ナフタレン、フェナントレン、ピレン、テトラセ
ン、コロネン、クリセン、フルオレセイン、ペリレン、
フタロペリレン、ナフタロペリレン、ペリノン、フタロ
ペリノン、ナフタロペリノン、ジフェニルブタジエン、
テトラフェニルブタジエン、クマリン、オキサジアゾー
ル、アルダジン、ビスベンゾキサゾリン、ビススチリ
ル、ピラジン、シクロペンタジエン、キノリン金属錯
体、アミノキノリン金属錯体、ベンゾキノリン金属錯
体、イミン、ジフェニルエチレン、ビニルアントラセ
ン、ジアミノカルバゾール、ピラン、チオピラン、ポリ
メチン、メロシアニン、イミダゾールキレート化オキシ
ノイド化合物、キナクリドン、ルブレン、スチルベン系
誘導体及び蛍光色素等が挙げられる。
【００２７】正孔注入材料としては、正孔を輸送する能
力を持ち、陽極からの正孔注入効果、発光層又は発光材
料に対して優れた正孔注入効果を有し、発光層で生成し
た励起子の電子注入層又は電子注入材料への移動を防止
し、かつ薄膜形成能力の優れた化合物が好ましい。具体
的には、フタロシアニン誘導体、ナフタロシアニン誘導
体、ポルフィリン誘導体、オキサゾール、オキサジアゾ
ール、トリアゾール、イミダゾール、イミダゾロン、イ
ミダゾールチオン、ピラゾリン、ピラゾロン、テトラヒ
ドロイミダゾール、オキサゾール、オキサジアゾール、
ヒドラゾン、アシルヒドラゾン、ポリアリールアルカ
ン、スチルベン、ブタジエン、ベンジジン型トリフェニ

34
ルアミン、スチリルアミン型トリフェニルアミン、ジア
ミン型トリフェニルアミン等、これらの誘導体、及びポ
リビニルカルバゾール、ポリシラン、導電性高分子等の
高分子材料が挙げられる。
【００２８】これらの正孔注入材料の中で、さらに効果
的な正孔注入材料は、芳香族三級アミン誘導体及びフタ
ロシアニン誘導体である。芳香族三級アミン誘導体とし
ては、例えば、トリフェニルアミン、トリトリルアミ
ン、トリルジフェニルアミン、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－
Ｎ，Ｎ’－（３－メチルフェニル）－１，１’－ビフェ
ニル－４，４’－ジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’－（４
－メチルフェニル）－１，１’－フェニル－４，４’－
ジアミン、Ｎ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’－（４－メチルフェニ
ル）－１，１’－ビフェニル－４，４’－ジアミン、
Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ’－ジナフチル－１，
１’－ビフェニル－４，４’－ジアミン、Ｎ，Ｎ’－
（メチルフェニル）－Ｎ，Ｎ’－（４－ｎ－ブチルフェ
ニル）－フェナントレン－９，１０－ジアミン、Ｎ，Ｎ
－ビス（４－ジ－４－トリルアミノフェニル）－４－フ
ェニル－シクロヘキサン等、及びこれらの芳香族三級ア
ミン骨格を有したオリゴマーもしくはポリマーが挙げら
れる。フタロシアニン（Ｐｃ）誘導体としては、例え
ば、Ｈ

2 
Ｐｃ、ＣｕＰｃ、ＣｏＰｃ、ＮｉＰｃ、ＺｎＰ

ｃ、ＰｄＰｃ、ＦｅＰｃ、ＭｎＰｃ、ＣｌＡｌＰｃ、Ｃ
ｌＧａＰｃ、ＣｌＩｎＰｃ、ＣｌＳｎＰｃ、Ｃｌ

2 
Ｓｉ

Ｐｃ、（ＨＯ）ＡｌＰｃ、（ＨＯ）ＧａＰｃ、ＶＯＰ
ｃ、ＴｉＯＰｃ、ＭｏＯＰｃ、ＧａＰｃ－Ｏ－ＧａＰｃ
等のフタロシアニン誘導体及びナフタロシアニン誘導体
が挙げられる。
【００２９】電子注入材料としては、電子を輸送する能
力を持ち、陰極からの電子注入効果、発光層又は発光材
料に対して優れた電子注入効果を有し、発光層で生成し
た励起子の正孔注入層への移動を防止し、かつ薄膜形成
能力の優れた化合物が好ましい。具体的には、フルオレ
ノン、アントラキノジメタン、ジフェノキノン、チオピ
ランジオキシド、オキサゾール、オキサジアゾール、ト
リアゾール、イミダゾール、ペリレンテトラカルボン
酸、キノキサリン、フレオレニリデンメタン、アントラ
キノジメタン、アントロン等とそれらの誘導体が挙げら
れる。また、正孔注入材料に電子受容物質を、電子注入
材料に電子供与性物質を添加することにより電荷注入性
を向上させることもできる。
【００３０】これらの電子注入材料の中で、さらに効果
的な電子注入材料は、金属錯体化合物又は含窒素五員環
誘導体である。金属錯体化合物としては、例えば、８－
ヒドロキシキノリナートリチウム、ビス（８－ヒドロキ
シキノリナート）亜鉛、ビス（８－ヒドロキシキノリナ
ート）銅、ビス（８－ヒドロキシキノリナート）マンガ
ン、トリス（８－ヒドロキシキノリナート）アルミニウ
ム、トリス（２－メチル－８－ヒドロキシキノリナー
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ト）アルミニウム、トリス（８－ヒドロキシキノリナー
ト）ガリウム、ビス（１０－ヒドロキシベンゾ［ｈ］キ
ノリナート）ベリリウム、ビス（１０－ヒドロキシベン
ゾ［ｈ］キノリナート）亜鉛、ビス（２－メチル－８－
キノリナート）クロロガリウム、ビス（２－メチル－８
－キノリナート）（ｏ－クレゾラート）ガリウム、ビス
（２－メチル－８－キノリナート）（１－ナフトラー
ト）アルミニウム、ビス（２－メチル－８－キノリナー
ト）（２－ナフトラート）ガリウム等が挙げられる。
【００３１】また、含窒素五員誘導体としては、例え
ば、オキサゾール、チアゾール、オキサジアゾール、チ
アジアゾール及びトリアゾール誘導体が好ましい。具体
的には、２，５－ビス（１－フェニル）－１，３，４－
オキサゾール、ジメチルＰＯＰＯＰ、２，５－ビス（１
－フェニル）－１，３，４－チアゾール、２，５－ビス
（１－フェニル）－１，３，４－オキサジアゾール、２
－（４’－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－５－( ４”－
ビフェニル) １，３，４－オキサジアゾール、２，５－
ビス（１－ナフチル）－１，３，４－オキサジアゾー
ル、１，４－ビス［２－( ５－フェニルオキサジアゾリ
ル) ］ベンゼン、１，４－ビス［２－( ５－フェニルオ
キサジアゾリル) －４－ｔｅｒｔ－ブチルベンゼン］、
２－（４’－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－５－( ４”
－ビフェニル) －１，３，４－チアジアゾール、２，５
－ビス（１－ナフチル）－１，３，４－チアジアゾー
ル、１，４－ビス［２－( ５－フェニルチアジアゾリ
ル) ］ベンゼン、２－（４’－ｔｅｒｔ－ブチルフェニ
ル）－５－( ４”－ビフェニル) －１，３，４－トリア
ゾール、２，５－ビス（１－ナフチル）－１，３，４－
トリアゾール、１，４－ビス［２－( ５－フェニルトリ
アゾリル) ］ベンゼン等が挙げられる。
【００３２】本発明の有機ＥＬ素子は、有機化合物層と
電極との間に無機化合物層を有していてもよい。無機化
合物層に使用される好ましい無機化合物としては、アル
カリ金属酸化物、アルカリ土類酸化物、希土類酸化物、
アルカリ金属ハロゲン化物、アルカリ土類ハロゲン化
物、希土類ハロゲン化物、ＳｉＯ

X 
、ＡｌＯ

X 
、ＳｉＮ

X 
、ＳｉＯＮ、ＡｌＯＮ、ＧｅＯ

X 
、ＬｉＯ

X 
、ＬｉＯ

Ｎ、ＴｉＯ
X 
、ＴｉＯＮ、ＴａＯ

X 
、ＴａＯＮ、ＴａＮ

X 
、Ｃなど各種酸化物、窒化物、酸化窒化物が挙げられ

る。特に陽極に接する層の成分としては、ＳｉＯ
X 
、Ａ

ｌＯ
X 
、ＳｉＮ

X
、ＳｉＯＮ、ＡｌＯＮ、ＧｅＯ

X 
、Ｃ

が安定な注入界面層を形成して好ましい。また、特に陰
極に接する層の成分としては、ＬｉＦ、ＭｇＦ

2 
、Ｃａ

Ｆ
2 
、ＭｇＦ

2 
、ＮａＦが好ましい。

【００３３】また、本発明の有機ＥＬ素子の温度、湿度
及び雰囲気等に対する安定性を向上させるために、素子
の表面に保護層を設けたり、シリコンオイル、樹脂等に
より素子全体を保護することも可能である。本発明の有
機ＥＬ素子の陽極に使用される導電性材料としては、４
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ｅＶより大きな仕事関数を持つものが適しており、例え
ば、炭素、アルミニウム、バナジウム、鉄、コバルト、
ニッケル、タングステン、銀、金、白金、パラジウム等
及びそれらの合金、ＩＴＯ基板、ＮＥＳＡ基板に使用さ
れる酸化スズ、酸化インジウム等の酸化金属、さらには
ポリチオフェンやポリピロール等の有機導電性樹脂が用
いられる。陰極に使用される導電性物質としては、４ｅ
Ｖより小さな仕事関数を持つものが適しており、例え
ば、マグネシウム、カルシウム、錫、鉛、チタニウム、
イットリウム、リチウム、ルテニウム、マンガン、アル
ミニウム等及びそれらの合金が用いられるが、これらに
限定されるものではない。合金としては、マグネシウム
／銀、マグネシウム／インジウム、リチウム／アルミニ
ウム等が挙げられる。合金の比率は、蒸着源の温度、雰
囲気、真空度等により制御され、適切な比率に選択され
る。陽極及び陰極は、必要により二層以上の層構成であ
ってもよい。
【００３４】本発明の有機ＥＬ素子は、効率良く発光さ
せるために、少なくとも一方の面は素子の発光波長領域
において充分透明にすることが好ましい。また、基板も
透明であることが好ましい。透明電極は、上記の導電性
材料を使用して、蒸着やスパッタリング等の方法で所定
の透光性が確保するように設定する。発光面の電極は、
光透過率を１０％以上にすることが望ましい。基板は、
機械的強度及び熱的強度を有し、透明性を有するもので
あれば限定されるものではないが、ガラス基板及び透明
性樹脂フィルムが挙げられる。透明性樹脂フィルムとし
ては、ポリエチレン、エチレン－酢酸ビニル共重合体、
エチレン－ビニルアルコール共重合体、ポリプロピレ
ン、ポリスチレン、ポリメチルメタアクリレート、ポリ
塩化ビニル、ポリビニルアルコール、ポリビニルブチラ
ール、ナイロン、ポリエーテルエーテルケトン、ポリサ
ルホン、ポリエーテルサルフォン、テトラフルオロエチ
レン－パーフルオロアルキルビニルエーテル共重合体、
ポリビニルフルオライド、テトラフルオロエチレン－エ
チレン共重合体、テトラフルオロエチレン－ヘキサフル
オロプロピレン共重合体、ポリクロロトリフルオロエチ
レン、ポリビニリデンフルオライド、ポリエステル、ポ
リカーボネート、ポリウレタン、ポリイミド、ポリエー
テルイミド、ポリイミド、ポリプロピレン等が挙げられ
る。
【００３５】本発明に係わる有機ＥＬ素子の各層の形成
は、真空蒸着、スパッタリング、プラズマ、イオンプレ
ーティング等の乾式成膜法やスピンコーティング、ディ
ッピング、フローコーティング等の湿式成膜法のいずれ
の方法を適用することができる。膜厚は特に限定される
ものではないが、適切な膜厚に設定する必要がある。膜
厚が厚すぎると、一定の光出力を得るために大きな印加
電圧が必要になり効率が悪くなる。膜厚が薄すぎるとピ
ンホール等が発生して、電界を印加しても充分な発光輝
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度が得られない。通常の膜厚は、５ｎｍ～１０μｍが好
ましく、１０ｎｍ～０．２μｍの範囲がさらに好まし
い。
【００３６】湿式成膜法の場合、各層を形成する材料
を、エタノール、クロロホルム、テトラヒドロフラン、
ジオキサン等の適切な溶媒に溶解又は分散させて薄膜を
形成するが、その溶媒はいずれであってもよい。また、
いずれの有機化合物層においても、成膜性向上、膜のピ
ンホール防止等のため適切な樹脂や添加剤を使用しても
よい。使用可能な樹脂としては、ポリスチレン、ポリカ
ーボネート、ポリアリレート、ポリエステル、ポリアミ
ド、ポリウレタン、ポリスルフォン、ポリメチルメタク
リレート、ポリメチルアクリレート、セルロース等の絶
縁性樹脂及びそれらの共重合体、ポリ－Ｎ－ビニルカル
バゾール、ポリシラン等の光導電性樹脂、ポリチオフェ
ン、ポリピロール等の導電性樹脂を挙げられる。また、
添加剤としては、酸化防止剤、紫外線吸収剤、可塑剤等
が挙げられる。
【００３７】本発明の有機ＥＬ素子は、排除体積効果の
高いアルキル基を導入した本発明の芳香族化合物を利用
することにより、有機ＥＬ素子の色純度を損なうことな
く昇華性を高めることができ、よりマイルドな条件で素*

38
*子作製が可能となり、色純度に優れ、発光輝度及び発光
効率が高く、寿命が長く、赤色系に発光する。本発明の
有機ＥＬ素子は、本発明は母骨格に結合したジフェニル
アミノ基上に電子供与性の置換基をさらに導入した芳香
族化合物を利用することにより、従来より色純度が高
く、低電圧駆動で高発光輝度、高発光効率の発光が可能
であり、さらに前記芳香族化合物に嵩高いアルキル置換
基が導入されていることにより、色純度を損なうことな
く昇華性を高めることができ、よりマイルドな条件で素
子の製造が可能である。本発明の有機ＥＬ素子は、壁掛
けテレビ用フラットパネルディスプレイ等の平面発光
体、複写機、プリンター、液晶ディスプレイのバックラ
イト又は計器類等の光源、表示板、標識灯、アクセサリ
ー等に有用である。
【００３８】
【実施例】次に、実施例を用いて本発明をさらに詳しく
説明する。
製造例１（化合物（１０１）及び（１０１’）の合成）
化合物（１０１）及び（１０１’）の合成過程における
化学反応式を以下に示す。
【化１７】

【００３９】１００ミリリットルの３つ口フラスコに、
３，１０－ジブロモ－７，１４－ジフェニルアセナフト
［１，２－ｋ］フルオランテン及び３，１１－ジブロモ
－７，１４－ジフェニルアセナフト［１，２－ｋ］フル
オランテン混合物（混合比７：３）３．０ｇ（４．７２
ｍｍｏｌ）、４，４’－ジメトキシジフェニルアミン
２．３８ｇ（１０．３８ｍｍｏｌ）、トリス（ジベンジ
リデンアセトン）ジパラジウム（０）６４ｍｇ（０．０
７ｍｍｏｌ）、（Ｓ）－（－）－ＢＩＮＡＰ（２，２' 
－ビス－（ジフェニルホスフィノ）－１，１’－ビナフ
チル）８８ｍｇ（０．１４ｍｍｏｌ）、ナトリウムｔ－
ブトキシド１．１ｇ（１１．４ｍｍｏｌ）を入れてアル

ゴン置換した後、脱水トルエン５０ミリリットルを加え
て攪拌しながら１１０℃に昇温し、さらに７時間攪拌し
た。反応終了後、室温まで冷やし、５０ミリリットルの
ジクロロメタンを加え、室温でしばらく攪拌した後濾過
した。濾液を濃縮し、ジクロロメタンを溶媒としたシリ
カゲルカラムクロマトグラフィーで目的物を分離した。
溶媒を除去し、得られた残さをさらにトルエン・エタノ
ール混合溶媒で再結晶化させ、析出した結晶を濾別、乾
燥し、３．６ｇ（３．８６ｍｍｏｌ）の化合物（１０
１）及び（１０１’）を得た（収率８２％）。次に得ら
れた化合物（１０１）及び（１０１’）を３５０℃、
５．０×１０-6Ｔｏｒｒで脱気精製し、紫色粉末を得
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た。得られた化合物（１０１）及び（１０１’）のフィ
ールドディフュージョン（ＦＤ）マス分析及びＨＰＬＣ
純度の測定結果を以下に示す。
ＦＤマス分析：９３２（Ｍ+ ，ｂｐ）、４６６（Ｍ2+）
ＨＰＬＣ純度：９５％ *
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*【００４０】製造例２（化合物（１０８）及び（１０
８’）の合成）
化合物（１０８）及び（１０８’）の合成過程における
化学反応式を以下に示す。
【化１８】

【００４１】１００ミリリットルの３つ口フラスコに、
３，１０－ジブロモ－７，１４－ジフェニルアセナフト
［１，２－ｋ］フルオランテン、３，１１－ジブロモ－
７，１４－ジフェニルアセナフト［１，２－ｋ］フルオ
ランテン混合物（混合比９：１）３．０ｇ（４．７２ｍ
ｍｏｌ）、（４－メトキシフェニル）－ｐ－トリールア
ミン２．２１ｇ（１０．３８ｍｍｏｌ）、トリス（ジベ
ンジリデンアセトン）ジパラジウム（０）６４ｍｇ
（０．０７ｍｍｏｌ）、（Ｓ）－（－）－ＢＩＮＡＰ８
８ｍｇ（０．１４ｍｍｏｌ）、ナトリウムｔ－ブトキシ
ド１．１ｇ（１１．４ｍｍｏｌ）を入れてアルゴン置換
した後、トルエン５０ミリリットルを加えて攪拌しなが
ら１１０℃に昇温し、さらに７時間攪拌した。反応終了
後室温まで冷やし、５０ミリリットルの脱水トルエンを
加え、室温でしばらく攪拌した後濾過した。残さを少量
の水、ジクロロメタンで順に洗浄し、６０℃で乾燥し
た。一方、濾液を水で洗浄し、有機層を分離した後、硫

酸マグネシウムを加えて乾燥した。有機層を濾過、濃縮
して得られた残さを先に分離乾燥した残さと合わせ、ト
ルエン、エタノール混合溶媒で再結晶化させ、析出した
結晶を濾別、乾燥し、３．２ｇ（３．５６ｍｍｏｌ）の
化合物（１０８）及び（１０８’）を得た（収率７５
％）。次に得られた化合物（１０８）及び（１０８’）
を３５０℃、６．４×１０-6Ｔｏｒｒで脱気精製し、暗
赤色粉末を得た。得られた化合物（１０８）及び（１０
８’）のＦＤマス分析及びＨＰＬＣ純度の測定結果を以
下に示す。
ＦＤマス分析：９００（Ｍ+ ，ｂｐ）、４５０（Ｍ2+）
ＨＰＬＣ純度：９８％
【００４２】製造例３（化合物（５０４）及び（５０
４’）の合成）
化合物（５０４）及び（５０４’）の合成過程における
化学反応式を以下に示す。
【化１９】
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【００４３】１００ミリリットルの３つ口フラスコに、
３，１０－ジブロモ－７，１４－ジフェニルアセナフト
［１，２－ｋ］フルオランテン、３，１１－ジブロモ－
７，１４－ジフェニルアセナフト［１，２－ｋ］フルオ
ランテン混合物（混合比８：２）２．０ｇ（３．１５ｍ
ｍｏｌ）、（４－イソプロピルフェニル）－ｐ－トリー
ルアミン１．８０ｇ（７．９９ｍｍｏｌ）、トリス（ジ
ベンジリデンアセトン）ジパラジウム（０）４４ｍｇ
（０．０４７ｍｍｏｌ）、（Ｓ）－（－）－ＢＩＮＡＰ
５９ｍｇ（０．０９５ｍｍｏｌ）、ナトリウムｔ－ブト
キシド８４８ｍｇ（８．８２ｍｍｏｌ）を入れてアルゴ
ン置換した後、脱水トルエン５０ミリリットルを加えて
攪拌しながら１１５℃に昇温し、さらに７時間半攪拌し
た。反応終了後室温まで冷やし、５０ミリリットルのジ
クロロメタンを加え、室温でしばらく攪拌した後濾過し
た。残さを水、ジクロロメタンで順に洗浄した。濾液の
うち、有機層を分液ロートで分離した後、硫酸マグネシ
ウムで乾燥後再び濾過し、溶媒を留去した。得られた残*
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*さを５０ｇのシリカゲルを用いたクロマトグラフィーで
ジクロロメタン／トルエン３：１混合溶媒で展開して分
離精製した。得られた留分を濃縮した後、トルエン、エ
タノール混合溶媒で再結晶化させ、析出した結晶を濾
別、乾燥し、２．３ｇ（２．４９ｍｍｏｌ）の化合物
（５０４）及び（５０４’）を得た（収率７９％）。次
に得られた化合物（５０４）及び（５０４’）１．０ｇ
を４５０℃、５．６×１０-6Ｔｏｒｒで昇華すると、
１．５時間で速やかに昇華され、赤色の昇華精製物を得
た。得られた化合物（５０４）及び（５０４’）のＦＤ
マス分析及びＨＰＬＣ純度の測定結果を以下に示す。
ＦＤマス分析：９４０（Ｍ+ ，ｂｐ）
ＨＰＬＣ純度：９８％
【００４４】製造例４（化合物（５０１）及び（５０
１’）の合成）
化合物（５０１）及び（５０１’）の合成過程における
化学反応式を以下に示す。
【化２０】

【００４５】１００ミリリットルの３つ口フラスコに、
３，１０－ジブロモ－７，１４－ジフェニルアセナフト
［１，２－ｋ］フルオランテン、３，１１－ジブロモ－

７，１４－ジフェニルアセナフト［１，２－ｋ］フルオ
ランテン混合物（混合比８：２）２．０ｇ（３．１５ｍ
ｍｏｌ）、ビス－（３，４－ジメチルジフェニル）－ア
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ミン１．６３ｇ（７．２５ｍｍｏｌ）、トリス（ジベン
ジリデンアセトン）ジパラジウム（０）４４ｍｇ（０．
０４７ｍｍｏｌ）、（Ｓ）－（－）－ＢＩＮＡＰ５９ｍ
ｇ（０．０９５ｍｍｏｌ）、ナトリウムｔ－ブトキシド
７５７ｍｇ（７．８８ｍｍｏｌ）を入れてアルゴン置換
した後、脱水トルエン５０ミリリットルを加えて攪拌し
ながら１２０℃に昇温し、さらに７時間攪拌した。反応
終了後室温まで冷やし、５０ミリリットルのジクロロメ
タンを加え、室温でしばらく攪拌した後濾過した。残さ
を水、ジクロロメタンで順に洗浄した。濾液のうち、有
機層を分液ロートで分離した後、硫酸マグネシウムで乾
燥後再び濾過し、溶媒を留去した。得られた残さをトル
エン、エタノール混合溶媒で再結晶化させ、析出した結
晶を濾別、乾燥し、１．７７ｇ（１．９２ｍｍｏｌ）の
化合物（５０１）及び（５０１’）を得た（収率６１
％）。次に得られた化合物（５０１）及び（５０１’）
１．０ｇを４２０℃、４．６×１０-6Ｔｏｒｒで昇華す
ると、１．５時間で速やかに昇華され、赤色の昇華精製
物を得た。得られた化合物（５０１）及び（５０１’）
のＦＤマス分析及びＨＰＬＣ純度の測定結果を以下に示
す。
ＦＤマス分析：９２４（Ｍ+ ，ｂｐ）
ＨＰＬＣ純度：９８％
【００４６】比較例１
前記一般式（Ｉ）において、Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち４つがメ

チル基かつ残りが水素である化合物を製造し、４６０
℃、４．２×１０-6Ｔｏｒｒで昇華精製を試みたが、昇
華速度が遅く、３時間かけてもすべての昇華が困難であ
り、本発明の化合物（５０４）及び（５０４’）や化合
物（５０１）及び（５０１’）に比べ昇華性が劣った。
【００４７】実施例１（有機ＥＬ素子の製造（化合物
（１０１）及び（１０１’））
２５×７５×１．１ｍｍサイズのガラス基板上に、膜厚
１２０ｎｍのインジウムスズ酸化物からなる透明電極を
設けた。このガラス基板に紫外線及びオゾンを照射して
洗浄を行なった後、真空蒸着装置に設置した。まず、下
記化合物ＴＰＤ７４を６０ｎｍの厚さに蒸着した後、そ
の上に下記化合物ＮＰＤを２０ｎｍの厚さに蒸着した。
次いで、発光材料として製造例１で得られた化合物（１
０１）及び（１０１’）とＡｌｑ（８－ヒドロキシキノ
リンのアルミニウム錯体）を重量比３：１０（化合物
（１０１）及び（１０１’）の重量１２．９重量％）で
厚さ５０ｎｍに同時蒸着し、さらにＡｌｑを１０ｎｍの
厚さに蒸着した。ＴＰＤ７４、ＮＰＤ、ＤＣ２９：Ａｌ
ｑ及びＡｌｑはそれぞれ正孔注入層、正孔輸送層、発光
媒体層及び電子注入層である。次に、ハロゲン化アルカ
リ金属であるＬｉＦを０．２ｎｍの厚さに蒸着し、次い
でアルミニウムを１５０ｎｍの厚さに蒸着した。このＡ
ｌ／ＬｉＦは陰極である。このようにして有機ＥＬ素子
を製造した。得られた素子について、通電試験を行なっ*
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*たところ電圧６．７Ｖ、電流密度８．６ｍＡ／ｃｍ2 に
て、輝度１０４ｃｄ／ｍ2 の赤色発光が得られ、色度座
標（０．６７，０．３３）、発光効率は１．２０ｃｄ／
Ａであった。
【００４８】
【化２１】

【００４９】実施例２（有機ＥＬ素子の作製（化合物
（１０８）及び（１０８’））
実施例１において、化合物（１０１）及び（１０１’）
の代わりに、製造例２で得られた化合物（１０８）及び
（１０８’）（化合物（１０８）及び（１０８’）の重
量１３．３重量％）を使用したこと以外は同様にして有
機ＥＬ素子を製造した。得られた素子について、通電試
験を行なったところ、電圧５．２Ｖ、電流密度４．８０
ｍＡ／ｃｍ2 にて、輝度９６．６ｃｄ／ｍ2 の赤色発光
が得られ、色度座標（０．６６，０．３４）、発光効率
は２．０１ｃｄ／Ａであった。
【００５０】実施例３（有機ＥＬ素子の作製（化合物
（５０４）及び化合物（５０４’））
実施例１において、化合物（１０１）及び化合物（１０
１’）の代わりに、製造例３で得られた化合物（５０
４）及び化合物（５０４’）（化合物（５０４）及び化
合物（５０４’）の重量１３．０重量％）を使用したこ
と以外は同様にして有機ＥＬ素子を製造した。得られた
素子について、通電試験を行なったところ、電圧５．５
Ｖ、電流密度４．０８ｍＡ／ｃｍ2 にて、輝度１１７ｃ
ｄ／ｍ2 の赤色発光が得られ、色度座標（０．６４，
０．３６）、発光効率は２．８７ｃｄ／Ａであった。
【００５１】実施例４（有機ＥＬ素子の作製（化合物
（５０１）及び化合物（５０１’））
実施例１において、化合物（１０１）及び化合物（１０
１’）の代わりに、製造例２で得られた化合物（５０
４）及び化合物（５０４’）（化合物（５０４）及び化
合物（５０４’）の重量１３．０重量％）を使用したこ
と以外は同様にして有機ＥＬ素子を製造した。得られた
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素子について、通電試験を行なったところ、電圧５．８
Ｖ、電流密度５．７４ｍＡ／ｃｍ2 にて、輝度１２７ｃ
ｄ／ｍ2 の赤色発光が得られ、色度座標（０．６５，
０．３５）、発光効率は２．２１ｃｄ／Ａであった。
【００５２】比較例２（有機ＥＬ素子の作製（化合物Ｒ
ｕ２）
実施例１において、発光材料として下記化合物Ｒｕ２と
Ａｌｑを重量比１：４０（化合物Ｒｕ２の重量２．０重
量％）で同時蒸着したこと以外は同様にして有機ＥＬ素
子を製造した。得られた素子について、通電試験を行な
ったところ、電圧１０Ｖで２８．０ｍＡ／ｃｍ2 の電流
が流れた。すなわち、実施例１～４の素子よりも高い印
加電圧が必要であった。また、発光輝度は１１６ｃｄ／
ｍ2 、発光効率は０．４１ｃｄ／Ａ、色度座標は（０．
６７，０．３２）であり、実施例１～４と比較して、発
光効率が大幅に低かった。
【００５３】
【化２２】 *

46
*【００５４】比較例３（有機ＥＬ素子の作製（比較例１
の化合物）
実施例１において、発光材料として比較例１で合成した
前記一般式（Ｉ）において、Ｘ

1 
～Ｘ

20
のうち４つがメ

チル基かつ残りが水素である化合物とＡｌｑを重量比１
０：１（比較例１の化合物の重量５．２９重量％）で同
時蒸着したこと以外は同様にして有機ＥＬ素子を製造し
た。得られた素子について、通電試験を行なったとこ
ろ、電圧６．５Ｖ、電流密度３．７８ｍＡ／ｃｍ2 に
て、輝度１０６ｃｄ／ｍ2 の赤橙色発光が得られ、色度
座標（０．６２，０．３８）、発光効率は２．８ｃｄ／
Ａであり、実施例１～４と比較して、印加電圧、発光効
率は同等であるものの、色純度が悪く赤橙色であった。
【００５５】
【発明の効果】以上詳細に説明したように、本発明の有
機ＥＬ素子は、母骨格に結合したジフェニルアミノ基上
に電子供与性の置換基を導入し、嵩高いアルキル置換基
を導入した新規な芳香族化合物を利用することにより、
マイルドな条件で素子作製が可能となり、色純度に優
れ、発光輝度及び発光効率が高く、寿命が長く、赤色系
に発光する。
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