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(57)【要約】
発光素子材料をはじめとする有機デバイス材料について
、幅広くウェットプロセスを適用可能にし、高性能の有
機デバイスを提供するものであり、特定構造を有する有
機デバイス材料前駆体である。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
下記一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイス材料
前駆体。
【化１】

（一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）中、Ｒ２０１～Ｒ２１０およびＲ２２３～
Ｒ２８４はそれぞれ同じでも異なっていてもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基
、複素環基、アルケニル基、シクロアルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アルキ
ルチオ基、アリールエーテル基、アリールチオエーテル基、アリール基、ヘテロアリール
基、ハロゲン、シアノ基、カルボニル基、カルボキシル基、オキシカルボニル基、カルバ
モイル基、アミノ基、シリル基、およびホスフィンオキサイド基からなる群より選ばれ、
これらはさらに置換基を有していてもよい。ＸはＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ９から選ばれる
原子または原子団である。Ｒ９はアルキル基、アルケニル基、アルコキシ基またはアシル
基から選ばれ、互いに結合を有して環を形成しても良い。）
【請求項２】
前記一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイス材料
前駆体化合物において、前記一般式（１－２）においてＲ２０１～Ｒ２１０、式（１－４
）においてＲ２２３～Ｒ２３６、式（１－５）においてＲ２３７～Ｒ２４６、式（１－６
）においてＲ２４７～Ｒ２５８、式（１－７）においてＲ２５９～Ｒ２７０、式（１－８
）においてＲ２７１～Ｒ２８４の少なくともひとつが下記一般式（２－１）～（２－１１
）で表される骨格のいずれかを含む請求項１記載の有機デバイス材料前駆体。
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【化２】

（一般式（２－１）～（２－１１）において、Ｒ１０～Ｒ１２９はそれぞれ同じでも異な
っていてもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、複素環基、アルケニル基、シク
ロアルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、アリールエーテル基、
アリールチオエーテル基、アリール基、ヘテロアリール基、ハロゲン、シアノ基、カルボ
ニル基、カルボキシル基、オキシカルボニル基、カルバモイル基、アミノ基、シリル基、
およびホスフィンオキサイド基からなる群より選ばれる。これらはさらに置換基を有して
いてもよく、隣接置換基との間に結合を有して環を形成してもよい。また、式（２－１）
においてＲ１０～Ｒ１５、式（２－２）においてＲ１６～Ｒ２３、式（２－３）において
Ｒ２４～Ｒ３３、式（２－４）においてＲ３４～Ｒ４３、式（２－５）においてＲ４４～
Ｒ５５、式（２－６）においてＲ５６～Ｒ６７、式（２－７）においてＲ６８～Ｒ７７、
式（２－８）においてＲ７８～Ｒ８９、式（２－９）においてＲ９０～Ｒ１０１、式（２
－１０）においてＲ１０２～Ｒ１１５、式（２－１１）においてＲ１１６～Ｒ１２９はそ
れぞれ少なくとも一つは直接結合もしくは間接結合にて一般式（１－２）、（１－４）～
（１－８）における有機デバイス材料前駆体との連結に用いられる。）
【請求項３】
前記一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイス材料
前駆体において、ＸがＣ＝Ｏである請求項１記載の有機デバイス材料前駆体。
【請求項４】
下記一般式（３－２）～（３－８）のいずれかで表される化合物。
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【化３】

（一般式（３－２）～（３－８）中、Ｒ３０９～Ｒ３９２はそれぞれ同じでも異なってい
てもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、アルケニル基、シクロアルケニル基、
アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、アリールエーテル基、アリールチオエー
テル基、アリール基、ヘテロアリール基、ハロゲン、シアノ基、アミノ基、およびヒドロ
キシル基からなる群より選ばれる。ただし、式（３－２）においてＲ３０９～Ｒ３１８、
式（３－３）においてＲ３１９～Ｒ３３０、式（３－４）においてＲ３３１～Ｒ３４４、
式（３－５）においてＲ３４５～Ｒ３５４、式（３－６）においてＲ３５５～Ｒ３６６、
式（３－７）においてＲ３６７～Ｒ３７８、式（３－８）においてＲ３７９～Ｒ３９２の
少なくともひとつはＣｌ、Ｂｒ、ＩまたはＣｌ、ＢｒもしくはＩのいずれかを有する置換
基である。ＹはＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ３９３から選ばれる原子または原子団である。Ｒ
３９３はアルキル基、アルケニル基、アルコキシ基、ヒドロキシル基またはアシル基から
選ばれ、互いに結合を有して環を形成しても良い。）
【請求項５】
一般式（１－２）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイス材料前駆体の製造方法
であって、一般式（３－２）～（３－８）のいずれかで表される化合物が有するＣｌ、Ｂ
ｒもしくはＩを利用した触媒的クロスカップリング工程、または一般式（３－２）～（３
－８）のいずれかで表される化合物が有するＣｌ、ＢｒもしくはＩの位置での求核置換反
応工程を含む有機デバイス材料前駆体の製造方法。
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【化４】

（一般式（１－２）～（１－８）中、Ｒ２０１～Ｒ２８４はそれぞれ同じでも異なってい
てもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、複素環基、アルケニル基、シクロアル
ケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、アリールエーテル基、アリー
ルチオエーテル基、アリール基、ヘテロアリール基、シアノ基、アミノ基、およびホスフ
ィンオキサイド基からなる群より選ばれ、これらはさらに置換基を有していてもよい。Ｘ
はＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ９から選ばれる原子または原子団である。Ｒ９はアルキル基、
アルケニル基、アルコキシ基またはアシル基から選ばれ、互いに結合を有して環を形成し
ても良い。
　一般式（３－２）～（３－８）中、Ｒ３０９～Ｒ３９２はそれぞれ同じでも異なってい
てもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、アルケニル基、シクロアルケニル基、
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アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、アリールエーテル基、アリールチオエー
テル基、アリール基、ヘテロアリール基、ハロゲン、シアノ基、アミノ基、およびヒドロ
キシル基からなる群より選ばれる。ただし、式（３－２）においてＲ３０９～Ｒ３１８、
式（３－３）においてＲ３１９～Ｒ３３０、式（３－４）においてＲ３３１～Ｒ３４４、
式（３－５）においてＲ３４５～Ｒ３５４、式（３－６）においてＲ３５５～Ｒ３６６、
式（３－７）においてＲ３６７～Ｒ３７８、式（３－８）においてＲ３７９～Ｒ３９２の
少なくともひとつはＣｌ、Ｂｒ、ＩまたはＣｌ、ＢｒもしくはＩのいずれかを有する置換
基である。ＹはＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ３９３から選ばれる原子または原子団である。Ｒ
３９３はアルキル基、アルケニル基、アルコキシ基、ヒドロキシル基またはアシル基から
選ばれ、互いに結合を有して環を形成しても良い。）
【請求項６】
一般式（１－２）～（１－４）、（１－７）～（１－８）のいずれかで表される有機デバ
イス材料前駆体の製造方法であって、一般式（４－２）～（４－４）、（４－７）～（４
－８）のいずれかで表されるキノンを金属試薬ＲＶ（Ｒは一般式（１－２）～（１－４）
、（１－７）～（１－８）におけるＲ２０１、Ｒ２０６、Ｒ２１１、Ｒ２１８、Ｒ２２３

、Ｒ２３２、Ｒ２５９、Ｒ２６６、Ｒ２７１、Ｒ２８０のいずれかであり、前記反応式に
おけるＲ４６０、Ｒ４６１である。Ｒ２０１とＲ２０６、Ｒ２１１とＲ２１８、Ｒ２２３

とＲ２３２、Ｒ２５９とＲ２６６、Ｒ２７１とＲ２８０のそれぞれが同時に水素であるこ
とはない。ＶはＬｉ、ＭｇＺ（Ｚ＝ハロゲン）である）と反応させてジオール体とする工
程、前記ジオール体を還元する工程、およびアセタール保護された架橋ジオール部分を脱
保護および酸化する工程を含む、有機デバイス材料前駆体の製造方法。
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【化５】

（一般式（４－２）～（４－４）、（４－７）～（４－８）中、Ｒ４００～Ｒ４５５はそ
れぞれ同じでも異なっていてもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、複素環基、
アルケニル基、シクロアルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、ア
リールエーテル基、アリールチオエーテル基、アリール基、ヘテロアリール基、シアノ基
、アミノ基、およびホスフィンオキサイド基からなる群より選ばれ、これらはさらに置換
基を有していてもよい。
　一般式（１－２）～（１－４）、（１－７）～（１－８）中、Ｒ２０１、Ｒ２０６、Ｒ
２１１、Ｒ２１８、Ｒ２２３、Ｒ２３２、Ｒ２５９、Ｒ２６６、Ｒ２７１、Ｒ２８０はそ
れぞれ同じでも異なっていてもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、複素環基、
アルケニル基、シクロアルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、ア
リールエーテル基、アリールチオエーテル基、アリール基、ヘテロアリール基、シアノ基
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、アミノ基、からなる群より選ばれ、これらはさらに置換基を有していてもよい。ただし
Ｒ２０１またはＲ２０６のいずれか一方、Ｒ２１１またはＲ２１８のいずれか一方、Ｒ２

２３またはＲ２３２のいずれか一方、Ｒ２５９またはＲ２６６のいずれか一方、ならびに
Ｒ２７１またはＲ２８０のいずれか一方は水素以外の基である。
【請求項７】
請求項１～３のいずれか記載の有機デバイス材料前駆体を含むインク。
【請求項８】
少なくとも一対の電極間に挟持された発光層を含む有機化合物層を有し、前記発光層中に
請求項１～３のいずれか記載の有機デバイス材料前駆体化合物および下記一般式（５－２
）、（５－４）～（５－８）のいずれかで表される化合物を含有する有機ＥＬ素子。
【化６】

（一般式（５－２）、（５－４）～（５－８）中、Ｒ２０１～Ｒ２１０およびＲ２２３～
Ｒ２８４は一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）におけるものと同じである。）
【請求項９】
前記発光層中に存在する一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいずれかで表され
る有機デバイス材料前駆体の含有量が、一般式（５－２）、（５－４）～（５－８）のい
ずれかで表される化合物１００重量部に対して５．０重量部以下である請求項８記載の有
機ＥＬ素子。
【請求項１０】
少なくとも請求項１～３のいずれかに記載の有機デバイス材料前駆体を含有する層を有機
デバイス材料に変換する工程を含む有機ＥＬ素子の製造方法。
【請求項１１】
少なくとも請求項１～３のいずれかに記載の有機デバイス材料前駆体を含有する層をドナ
ー基板上に形成する工程と、前記ドナー基板上の前記有機デバイス材料前駆体を有機デバ
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イス材料に変換する工程と、前記ドナー基板上の層を有機ＥＬ素子のデバイス基板に転写
する工程を含む請求項１０記載の有機ＥＬ素子の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機エレクトロルミネッセンス（以下「ＥＬ」）素子、有機電界効果型トラ
ンジスタ、有機起電力素子などの構成材料として有用な有機デバイス材料の前駆体、該前
駆体の製造方法およびこれを用いた有機デバイスに関する。特に表示素子、フラットパネ
ルディスプレイ、バックライト、照明、インテリア、標識、看板、電子写真機および光信
号発生器などの分野に利用可能な発光素子に使用される発光素子材料を技術分野とするも
のである。
【背景技術】
【０００２】
　有機ＥＬ素子は陰極と陽極の間に有機発光材料を挟んだ構造の発光素子であり、陰極か
ら注入された電子と陽極から注入された正孔が有機層で再結合することで生じるエネルギ
ーを発光エネルギーとして外部に取り出す原理を適用した素子である。
【０００３】
　現在、有機ＥＬ素子に代表される有機デバイスの作製には、真空蒸着法などのドライプ
ロセスが一般的であるが、真空蒸着法では製造装置が高価であること、材料の利用効率が
低いこと、シャドーマスクを用いたパターニング法では大面積デバイスの作製が困難であ
ることなどの問題があった。
【０００４】
　それに対し、スピンコート法やインクジェット法などウェットプロセスによる有機デバ
イスの作製方法も検討されている。しかし、真空蒸着法にて一般的に用いられている有機
デバイス材料は難溶性のものがほとんどであり、そのままウェットプロセスへ用いること
は困難である。そのため有機デバイス材料の可溶化の検討がなされている。その中に、可
溶性前駆体を用いる方法がある。これは、可溶性前駆体をデバイス基板に塗布・製膜し、
その後加熱等の処理により有機デバイス材料に変換することで目的とする特性が得られる
技術である（例えば、特許文献１～３参照）。この方法によれば、難溶性の材料であって
もその前駆体が可溶性であればプロセス適用が可能となる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００３－３０４０１４号公報
【特許文献２】特開２００５－２３２１３６号公報
【特許文献３】特開２００８－１３５１９８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、特許文献１～３記載の方法で可溶性前駆体を製造できる化合物には制限
があった。例えば９，１０位に置換基を有するアントラセン誘導体、そしてルブレンに例
示される４置換テトラセン誘導体には適用することができず、このように、従来技術では
ウェットプロセスで素子に適用できない材料も存在していた。
【０００７】
　本発明の課題は、このような問題を解決するものであって、発光素子材料をはじめとす
る有機デバイス材料について、幅広くウェットプロセスを適用可能にし、高性能の有機デ
バイスを提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　上記課題を解決するために本発明は以下の内容からなる。すなわち、本発明は一般式（
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１－２）、（１－４）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイス材料前駆体である
。
【０００９】
【化１】

【００１０】
　（一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）中、Ｒ２０１～Ｒ２１０、Ｒ２２３～Ｒ
２８４はそれぞれ同じでも異なっていてもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、
複素環基、アルケニル基、シクロアルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アルキル
チオ基、アリールエーテル基、アリールチオエーテル基、アリール基、ヘテロアリール基
、ハロゲン、シアノ基、カルボニル基、カルボキシル基、オキシカルボニル基、カルバモ
イル基、アミノ基、シリル基、およびホスフィンオキサイド基からなる群より選ばれ、こ
れらはさらに置換基を有していてもよい。ＸはＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ９から選ばれる原
子または原子団である。Ｒ９はアルキル基、アルケニル基、アルコキシ基またはアシル基
から選ばれ、互いに結合を有して環を形成しても良い。）
【発明の効果】
【００１１】
　本発明によれば、従来法では対応できなかったさまざまな有機デバイス材料についても
ウェットプロセスを適用することができる。また、有機デバイス材料前駆体を含む溶液を
インクジェット法やノズル塗布法にて塗布・製膜し、その後デバイス構成材料へ変換処理
を行うことでデバイスを製造することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１】本発明により発光層がパターニングされた有機ＥＬ素子の一例を示す断面図。
【図２】ガラス基板上に作製したＩＴＯの形状の一例を示す図。
【発明を実施するための形態】
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【００１３】
　本発明の有機デバイス材料前駆体は下記一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）の
いずれかで表される。
【００１４】
【化２】

【００１５】
　一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）中、Ｒ２０１～Ｒ２１０、Ｒ２２３～Ｒ２

８４はそれぞれ同じでも異なっていてもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、複
素環基、アルケニル基、シクロアルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチ
オ基、アリールエーテル基、アリールチオエーテル基、アリール基、ヘテロアリール基、
ハロゲン、シアノ基、カルボニル基、カルボキシル基、オキシカルボニル基、カルバモイ
ル基、アミノ基、シリル基、およびホスフィンオキサイド基からなる群より選ばれ、これ
らはさらに置換基を有していてもよい。ＸはＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ９から選ばれる原子
または原子団である。Ｒ９はアルキル基、アルケニル基、アルコキシ基またはアシル基か
ら選ばれ、互いに結合を有して環を形成しても良い。
【００１６】
　これらの置換基のうち、水素は重水素であってもよい。また、アルキル基とは、例えば
、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、ｓｅｃ－ブチ
ル基およびｔｅｒｔ－ブチル基などの飽和脂肪族炭化水素基を示し、これは置換基を有し
ていても有していなくてもよい。置換されている場合の追加の置換基には特に制限は無く
、例えば、アルキル基、アリール基およびヘテロアリール基等を挙げることができ、この
点は、以下の記載にも共通する。
【００１７】
　シクロアルキル基とは、例えば、シクロプロピル基、シクロヘキシル基、ノルボルニル
基およびアダマンチル基などの飽和脂環式炭化水素基を示し、これは置換基を有していて
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も有していなくてもよい。
【００１８】
　複素環基とは、例えば、ピラン環、ピペリジン環、環状アミドなどの炭素以外の原子を
環内に有する脂肪族環を示し、これは置換基を有していても有していなくてもよい。複素
環基の炭素数は特に限定されないが、通常、２以上２０以下の範囲である。
【００１９】
　アルケニル基とは、例えば、ビニル基、アリル基、ブタジエニル基などの二重結合を含
む不飽和脂肪族炭化水素基を示し、これは置換基を有していても有していなくてもよい。
【００２０】
　シクロアルケニル基とは、例えば、シクロペンテニル基、シクロペンタジエニル基、シ
クロヘキセニル基などの二重結合を含む不飽和脂環式炭化水素基を示し、これは置換基を
有していても有していなくてもよい。
【００２１】
　アルキニル基とは、例えば、エチニル基などの三重結合を含む不飽和脂肪族炭化水素基
を示し、置換基を有していても有していなくてもよい。
【００２２】
　アルコキシ基とは、例えば、メトキシ基、エトキシ基およびプロポキシ基などのエーテ
ル結合を介して脂肪族炭化水素基が結合した官能基を示し、この脂肪族炭化水素基は置換
基を有していても有していなくてもよい。
【００２３】
　アルキルチオ基とは、アルコキシ基のエーテル結合の酸素原子が硫黄原子に置換された
ものである。アルキルチオ基の炭化水素基は置換基を有していても有していなくてもよい
。
【００２４】
　アリールエーテル基とは例えば、フェノキシ基など、エーテル結合を介した芳香族炭化
水素基が結合した官能基を示し、芳香族炭化水素基は置換基を有していても有していなく
てもよい。
【００２５】
　アリールチオエーテル基とはアリールエーテル基のエーテル結合の酸素原子が硫黄原子
に置換されたものである。アリールチオエーテル基における芳香族炭化水素基は置換基を
有していても有していなくてもよい。
【００２６】
　アリール基とは、例えばフェニル基、ナフチル基、ビフェニル基、フルオレニル基、フ
ェナントリル基、ターフェニル基、アントラセニル基およびピレニル基などの芳香族炭化
水素基、もしくはこれらが複数連結した基を示し、これは無置換でも置換されていてもか
まわない。このようなアリール基が有していても良い置換基はアルキル基、シクロアルキ
ル基、アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アリールエーテル基、アルキルチオ
基、ハロゲン、シアノ基、アミノ基（アミノ基はさらにアリール基やヘテロアリール基で
置換されていてもよい）、シリル基およびボリル基などである。
【００２７】
　ヘテロアリール基とは、例えば、フラニル基、チオフェニル基、オキサゾリル基、ピリ
ジル基、キノリニル基、カルバゾリル基などの炭素以外の原子を環内に有する芳香族基を
示し、これは置換基を有していても有していなくてもよい。このようなヘテロアリール基
が有していても良い置換基は、アリール基が有していても良い置換基と同様である。
【００２８】
　ハロゲンとはフッ素、塩素、臭素、ヨウ素である。
【００２９】
　カルボニル基とはアシル基やホルミル基など炭素－酸素二重結合を含む置換基を示す。
アシル基はホルミル基の水素がアルキル基、アリール基、ヘテロアリール基に置換した置
換基を示す。
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【００３０】
　オキシカルボニル基とはｔ－ブチルオキシカルボニル基やベンジルオキシカルボニル基
のようにカルボニル基の炭素上にエーテル結合を含む置換基を示す。
【００３１】
　カルバモイル基とはカルバミン酸の水酸基を外した置換基を示し、置換基を有していて
も有していなくてもよい。
【００３２】
　アミノ基とは、例えばジメチルアミノ基などの窒素化合物基を示し、これは無置換でも
置換されていてもかまわない。
【００３３】
　シリル基とは、例えば、トリメチルシリル基などのケイ素化合物基を示し、これは無置
換でも置換されていてもかまわない。
【００３４】
　ホスフィンオキサイド基とはリン－酸素二重結合を含む置換基を示し、これは無置換で
も置換されていてもかまわない。
【００３５】
　ＸはＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ９から選ばれる原子または原子団である。Ｒ９はアルキル
基、アルケニル基、アルコキシ基またはアシル基から選ばれ、互いに結合を有して環を形
成しても良い。Ｒ９が互いに結合を有して環を形成しても良いとは、ＸがＣＨＲ９である
場合、Ｘ－ＸはＣＨ（Ｒ９）－ＣＨ（Ｒ９）と表現されるが、このＲ９同士が結合して環
構造を形成することを指す。この場合において、Ｒ９がアルキル基である場合はこの環構
造は例えばシクロヘキシル構造などになりうる。またＲ９がアルコキシ基である場合はア
ルコキシ基中のアルキル基部分同士が結合を有することにより、この環構造は環状アセタ
ールとなり、例えばアセトニドのような化合物になりうる。Ｒ９が水素である化合物は塗
布成膜時に結晶化しやすく、均一な膜を得るのが困難であるため好ましくないが、アルキ
ル基やアルコキシ基の場合は結晶化することなく均一な膜が得られるため好適に用いるこ
とができる。
【００３６】
　また、前記式（１－２）においてＲ２０１～Ｒ２０６、式（１－４）においてＲ２２３

～Ｒ２３２、式（１－５）においてＲ２３７～Ｒ２４２、式（１－６）においてＲ２４７

～Ｒ２５４、式（１－７）においてＲ２５９～Ｒ２６６、式（１－８）においてＲ２７１

～Ｒ２８０が、それぞれ、置換基を有していてもよいアルキル基、シクロアルキル基、ア
リール基、および水素からなる群より選ばれることが好ましい。
【００３７】
　上記Ｒ２０１～Ｒ２０６、Ｒ２２３～Ｒ２３２、Ｒ２３７～Ｒ２４２、Ｒ２４７～Ｒ２

５４、Ｒ２５９～Ｒ２６６、およびＲ２７１～Ｒ２８０がアリール基であることは以下の
理由により好ましい。一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいずれかで表される
有機デバイス材料前駆体を変換処理して得られる有機デバイス材料は分子内での共役が拡
張され、それによって電子や正孔の流れが改善されるため高い性能が得られる。これはた
とえば、該有機デバイス材料を有機ＥＬ素子の発光材料として使用した場合は、発光効率
の向上が可能となる。また、Ｒ２０１～Ｒ２０６、Ｒ２２３～Ｒ２３２、Ｒ２３７～Ｒ２

４２、Ｒ２４７～Ｒ２５４、Ｒ２５９～Ｒ２６６、およびＲ２７１～Ｒ２８０がアルキル
基やシクロアルキル基であることは以下の理由により好ましい。これらの置換基が中心骨
格に与える電子的な影響はほぼ無視できることから、有機デバイス材料前駆体を変換処理
して得られる有機デバイス材料は水素が結合した場合と同等の性能となる。さらにデバイ
ス作製時の薄膜形成過程において、薄膜の結晶化が抑えられ、均一な薄膜が得られる。上
述の置換基群は、単独で用いても、複数を組み合わせて用いてもよい。
【００３８】
　また、Ｒ２０７～Ｒ２１０、Ｒ２３３～Ｒ２３６、Ｒ２４３～Ｒ２４６、Ｒ２５５～Ｒ
２５８、Ｒ２６７～Ｒ２７０、およびＲ２８１～Ｒ２８４は独立した基である。「独立し
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ス材料前駆体は、たとえば一般式（１－２）で表される有機デバイス材料前駆体を例にと
ると、変換処理を施すことで以下の式に示すようにＸ－Ｘ架橋部位が脱離し、新しくベン
ゼン環を形成してアントラセンとなる。一般式（１－４）～（１－８）で表される有機デ
バイス材料前駆体も、同様の変換処理を施すことで、少なくとも２環以上の縮合環を有す
る有機デバイス材料に変換される。
【００３９】
【化３】

【００４０】
　ここで、一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）で表される有機デバイス材料前駆
体において、Ｒ２０７～Ｒ２１０、Ｒ２３３～Ｒ２３６、Ｒ２４３～Ｒ２４６、Ｒ２５５

～Ｒ２５８、Ｒ２６７～Ｒ２７０、およびＲ２８１～Ｒ２８４がそれぞれ独立した基であ
ることで、変換処理によって新しく形成されるベンゼン環は該縮合環の端の環を形成する
こととなる。つまり、これまで合成が特に困難であった、９，１０位に置換基を有するア
ントラセン誘導体、そしてルブレンに例示される４置換テトラセン誘導体などにも対応し
た前駆体構造を与えることができる。
【００４１】
　Ｒ２０７～Ｒ２１０、Ｒ２３３～Ｒ２３６、Ｒ２４３～Ｒ２４６、Ｒ２５５～Ｒ２５８

、Ｒ２６７～Ｒ２７０、およびＲ２８１～Ｒ２８４は特に水素、アルキル基、シクロアル
キル基、アルコキシ基、アリールエーテル基、複素環基、アリール基、ヘテロアリール基
であることが好ましい。アルキル基、シクロアルキル基、アルコキシ基、アリールエーテ
ル基は中心骨格に対して、電子的な影響を与えない点で、水素が結合している場合と同じ
効果が得られ、さらに成膜時の膜質が改善されることから好ましい。また、複素環基、ア
リール基、ヘテロアリール基は分子構造中の共役を拡張することができ、また、電子や正
孔の流れを調整することができるため好ましい。さらに好ましくは水素、アルキル基、シ
クロアルキル基、複素環基、アリール基、ヘテロアリール基である。上述の置換基群は、
単独で用いても、複数を組み合わせて用いてもよい。
【００４２】
　さらに、本発明の有機デバイス材料前駆体は、前記一般式（１－２）においてＲ２０１

～Ｒ２０６、式（１－４）においてＲ２２３～Ｒ２３２、式（１－５）においてＲ２３７

～Ｒ２４２、式（１－６）においてＲ２４７～Ｒ２５４、式（１－７）においてＲ２５９

～Ｒ２６６、式（１－８）においてＲ２７１～Ｒ２８０の少なくとも１つが下記一般式（
２－１）～（２－１１）で表される骨格のいずれかを含むことが好ましい。このような炭
化水素からなる縮合環を有する化合物は、分子内における共役が広がり、有機デバイス材
料として高い性能を有する。一方で分子の極性が低く、溶媒への溶解性が低いものが多い
ため、本発明の有機デバイス材料前駆体とすることで大幅な溶解性の向上が期待できる。
【００４３】
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【化４】

【００４４】
　式（２－１）においてＲ１０～Ｒ１５、式（２－２）においてＲ１６～Ｒ２３、式（２
－３）においてＲ２４～Ｒ３３、式（２－４）においてＲ３４～Ｒ４３、式（２－５）に
おいてＲ４４～Ｒ５５、式（２－６）においてＲ５６～Ｒ６７、式（２－７）においてＲ
６８～Ｒ７７、式（２－８）においてＲ７８～Ｒ８９、式（２－９）においてＲ９０～Ｒ
１０１、式（２－１０）においてＲ１０２～Ｒ１１５、式（２－１１）においてＲ１１６

～Ｒ１２９のそれぞれ少なくとも一つは直接、もしく間接的に結合して一般式（１－２）
、（１－４）～（１－８）における有機デバイス材料前駆体との連結に用いられる。この
とき間接的な結合としては、二重結合、三重結合、エーテル結合、アミド結合などを介し
た結合や、アミノ基、カルボニル基、オキシカルボニル基、アリーレン基などを介した結
合が当てはまる。Ｒ１０～Ｒ１２９の各置換基の説明はＲ２０１～Ｒ２１０、Ｒ２２３～
Ｒ２８３の置換基の説明と同様である。
【００４５】
　この中でもＲ１０～Ｒ１２９は水素、アルキル基、シクロアルキル基、複素環基、アル
コキシ基、アリールエーテル基、アリール基、ヘテロアリール基、シアノ基から選ばれる
ことが好ましい。
【００４６】
　また、有機デバイス材料前駆体が、ジケト架橋構造であることがより好ましい。すなわ
ち、一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイス材料
前駆体において、ＸがＣ＝Ｏであることが好ましい。上記構造とすることで、前駆体化合
物からの変換をより効率的に行うことができる。
【００４７】
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　上記一般式（１－２）で表される有機デバイス材料前駆体の例としては、下記のような
構造が挙げられる。
【００４８】
【化５】

【００４９】
　上記一般式（１－４）で表される有機デバイス材料前駆体の例としては、下記のような
構造が挙げられる。
【００５０】
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【化６】

【００５１】
　上記一般式（１－５）で表される有機デバイス材料前駆体の例としては、下記のような
構造が挙げられる。
【００５２】

【化７】
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【００５３】
　上記一般式（１－６）で表される有機デバイス材料前駆体の例としては、下記のような
構造が挙げられる。
【００５４】
【化８】

【００５５】
　上記一般式（１－７）で表される有機デバイス材料前駆体の例としては、下記のような
構造が挙げられる。
【００５６】

【化９】
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　上記一般式（１－８）で表される有機デバイス材料前駆体の例としては、下記のような
構造が挙げられる。
【００５８】
【化１０】

【００５９】
　次に、本発明の別の形態は下記一般式（３－２）～（３－８）のいずれかで表される化
合物である。これらの化合物は、上記一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいず
れかで表される有機デバイス材料前駆体および、後述される一般式（１－３）で表される
有機デバイス材料前駆体等の原料として好適に用いられる。
【００６０】
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【化１１】

【００６１】
　一般式（３－２）～（３－８）中、Ｒ３０９～Ｒ３９２はそれぞれ同じでも異なってい
てもよく、水素、アルキル基、シクロアルキル基、アルケニル基、シクロアルケニル基、
アルキニル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、アリールエーテル基、アリールチオエー
テル基、アリール基、ヘテロアリール基、ハロゲン、シアノ基、カルボニル基、カルボキ
シル基、オキシカルボニル基、カルバモイル基、アミノ基、シリル基、およびヒドロキシ
ル基からなる群より選ばれる。ただし、式（３－２）においてＲ３０９～Ｒ３１８、式（
３－３）においてＲ３１９～Ｒ３３０、式（３－４）においてＲ３３１～Ｒ３４４、式（
３－５）においてＲ３４５～Ｒ３５４、式（３－６）においてＲ３５５～Ｒ３６６、式（
３－７）においてＲ３６７～Ｒ３７８、式（３－８）においてＲ３７９～Ｒ３９２の少な
くともひとつはＣｌ、Ｂｒ、ＩまたはＣｌ、ＢｒもしくはＩのいずれかを有する置換基で
ある。ＹはＣ＝Ｏ、ＯまたはＣＨＲ３９３から選ばれる原子または原子団である。Ｒ３９

３はアルキル基、アルケニル基、アルコキシ基、ヒドロキシル基またはアシル基から選ば
れ、互いに結合を有して環を形成しても良い。ここで、Ｒ３０９～Ｒ３９２およびＲ３９

３の各置換基の説明は前述のＲ２０１～Ｒ２８４およびＲ９の説明と同様である。
【００６２】
　一般式（３－２）～（３－８）で表される化合物は、ハロゲン（Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ）を有
することにより公知の方法を用いて他の置換基と連結することが容易であり、本発明にお
ける有機デバイス材料前駆体の合成を容易にすることができる。このような化合物はたと
えば、下記化合物［１５１］に示すようなハロゲンで置換されたナフタレン誘導体からベ
ンザイン［１５２］を発生させ、次いで下記化合物［１５３］で表される、３，５－シク
ロヘキサジエン－１，２－ジオール誘導体のアセトニド保護体のようなジエン化合物とＤ
ｉｅｌｓ－Ａｌｄｅｒ反応させることによって合成することができる。一般式（３－３）
～（３－８）についても同様の手法によって合成が可能である。
【００６３】
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【化１２】

【００６４】
　ここで、ベンザインの発生方法としては上述のハロゲン化合物を用いる以外にも、アン
トラニル酸誘導体のジアゾ化を利用する方法、ｏ－トリメチルシリルフェニルトリフラー
ト誘導体やフェニル（ｏ－トリメチルシリルフェニル）ヨードニウムトリフラート誘導体
にテトラブチルアンモニウムフルオリドを作用させる方法など公知の方法を用いることが
できる。
【００６５】
　前記一般式（３－２）～（３－８）で表される化合物において、式（３－２）において
Ｒ３０９～Ｒ３１４、式（３－３）においてＲ３１９～Ｒ３２６、式（３－４）において
Ｒ３３１～Ｒ３４０、式（３－５）においてＲ３４５～Ｒ３５０、式（３－６）において
Ｒ３５５～Ｒ３６２、式（３－７）においてＲ３６７～Ｒ３７４、式（３－８）において
Ｒ３７９～Ｒ３８８の少なくともひとつがＣｌ、Ｂｒ、Ｉ、またはＣｌ、ＢｒもしくはＩ
を有する置換基のいずれかを有する置換基であることがさらに好ましい。
【００６６】
　上記各Ｒにおいてそのいずれかが上記ハロゲン元素を有するものであることで、カップ
リングできる置換基の種類が増え、また、置換基とのカップリング反応をより高い収率で
進行させることができる。また、この際ハロゲンを有するＲ以外のＲについては特に水素
、アルキル基、シクロアルキル基、アリール基、複素環基、ヘテロアリール基であること
が好ましい。これらの置換基を有することで、共役の拡張による、有機デバイス材料とし
ての性能向上、および、成膜時の膜の均一性が向上することから好ましい。これらの置換
基群は単独で用いても組み合わせて用いてもかまわない。
【００６７】
　一般式（３－２）で表される化合物の例として以下のようなものが挙げられる。
【００６８】
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【化１３】

【００６９】
　一般式（３－３）で表される化合物の例として以下のようなものが挙げられる。
【００７０】
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【化１４】

【００７１】
　一般式（３－４）で表される化合物の例として以下のようなものが挙げられる。
【００７２】

【化１５】

【００７３】
　一般式（３－５）で表される化合物の例として以下のようなものが挙げられる。
【００７４】
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【化１６】

【００７５】
　一般式（３－６）で表される化合物の例として以下のようなものが挙げられる。
【００７６】
【化１７】

【００７７】
　一般式（３－７）で表される化合物の例として以下のようなものが挙げられる。
【００７８】
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【化１８】

【００７９】
　一般式（３－８）で表される化合物の例として以下のようなものが挙げられる。
【００８０】

【化１９】

【００８１】
　本発明において、下記一般式（１－２）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイ
ス前駆体を合成するには、公知の方法を用いることができるが、上記一般式（３－２）～
（３－８）のいずれかで表される化合物を用いることが好ましい。
【００８２】
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【化２０】

【００８３】
　一般式（１－２）～（１－８）中、Ｒ２０１～Ｒ２１０、Ｒ２２３～Ｒ２８４およびＸ
は上記の説明の通りであり、Ｒ２１１～Ｒ２２２はＲ２０１～Ｒ２１０と同様である。
【００８４】
　というのも、一般式（３－２）～（３－８）で表される化合物はハロゲン（Ｃｌ、Ｂｒ
、Ｉ）を有していることから公知の触媒的クロスカップリング反応による置換基の導入が
容易である。たとえば、炭素－炭素結合を形成するには、パラジウム触媒存在下、ボロン
酸誘導体化したアリール基などとカップリング反応させたり、銅を作用させて炭素－炭素
結合を形成することもできる。またパラジウム触媒を用いてアミンとカップリング反応さ
せることも可能である。末端にビニル基を有する化合物をパラジウム触媒存在下で反応さ
せるとビニル結合を導入することができ、また、アセチレンの導入には薗頭カップリング
（Sonogashira coupling）反応を利用できる。
【００８５】
　さらに、ハロゲンの状態から別の反応活性種へ求核置換反応によって置換して、カップ
リングやその他の反応を行うこともできる。たとえば、ブチルリチウムと反応させてハロ
ゲン部位をリチオ化してカップリング反応させることや、マグネシウムと反応させてグリ
ニャール試薬としてカップリング反応させたり、ハロゲン部位自体をボロン酸エステル化
してハロゲン化アリールとカップリング反応させることも可能である。
【００８６】
　すなわち、一般式（１－２）～（１－８）のいずれかで表される有機デバイス材料前駆
体の製造方法であって、一般式（３－２）～（３－８）のいずれかで表される化合物が有
するＣｌ、ＢｒもしくはＩを利用した触媒的クロスカップリング工程、または一般式（３
－２）～（３－８）のいずれかで表される化合物が有するＣｌ、ＢｒもしくはＩの位置で
の求核置換反応工程を含むことが好ましい。
【００８７】
　このように、一般式（３－２）～（３－８）で表される化合物を用いたカップリング反
応は上記の手法を用いて達成することができるが、その手法は上記に述べた手法の限りで
はなく、カップリングしたい化合物によって選択することができる。
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【００８８】
　一般式（３－２）～（３－８）で表される化合物においてＹ－Ｙで表される部位が、一
般式（１－２）～（１－８）におけるＸ－Ｘとは異なる場合、さらに、Ｙ－Ｙ部位をＸ－
Ｘに変換し、一般式（１－２）～（１－８）で表される有機デバイス材料前駆体にするた
めの反応を続けて行う。具体的には、たとえば、化合物［１８２］を、ジケトンを有する
有機デバイス前駆体としたい場合には、Ｙ－Ｙ部位の酸による脱保護を行ってジオールと
し、これをＳｗｅｒｎ酸化することでジケトンを有する有機デバイス材料前駆体を合成す
ることができる。また化合物［２０９］のような炭酸エチレン誘導体の場合はＹ－Ｙ部分
の脱保護は塩基にて行なう。このＸ－Ｘ部位の形成については、上述の一般式（３－２）
～（３－８）で表される化合物に対して置換基をカップリングした後に行ってもよいし、
カップリング反応の前に行ってもよい。
【００８９】
　一般式（３－２）～（３－８）で表される化合物において、一般式（３－２）～（３－
４）、（３－７）～（３－８）で表される化合物が特に好ましく用いられる。
【００９０】
　一般式（１－２）～（１－４）、（１－７）～（１－８）で表される有機デバイス材料
前駆体の製造方法であって、例えばＸがＣ＝Ｏの有機デバイス材料前駆体の製造方法とし
て、下記一般式（４－２）～（４－４）、（４－７）～（４－８）で表されるキノンを金
属試薬ＲＶ（Ｒは一般式（１－２）～（１－４）、（１－７）～（１－８）におけるＲ２

０１、Ｒ２０６、Ｒ２１１、Ｒ２１８、Ｒ２２３、Ｒ２３２、Ｒ２５９、Ｒ２６６、Ｒ２

７１、Ｒ２８０のいずれかである。Ｒ２０１とＲ２０６、Ｒ２１１とＲ２１８、Ｒ２２３

とＲ２３２、Ｒ２５９とＲ２６６、Ｒ２７１とＲ２８０が同時に水素であることはない。
ＶはＬｉ、ＭｇＺ（Ｚ＝ハロゲン）である。）と反応させてジオール体とする工程、前記
ジオール体を還元する工程、およびアセタール保護された架橋ジオール部分を脱保護およ
び酸化する工程を含む方法が好ましく挙げられる。同様にして、ＸがＣ＝Ｏ以外の有機デ
バイス材料前駆体の場合や、一般式（３－２）～（３－４）、（３－７）～（３－８）の
化合物も合成することができる。
【００９１】

【化２１】

【００９２】
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　反応の詳細を下記反応スキームを例に取って説明する。下記一般式（４－２）で表され
るキノンと金属試薬ＲＶとを反応させ、次いで加水分解することにより中間体であるジオ
ール体（下記一般式（６－２））を生成し、このジオール体を還元処理することで中間体
のアセトニド化合物（下記一般式（６－３））を得ることができる。還元処理は公知の方
法で実施することが可能である。塩酸／塩化錫を用いた還元処理が例示される。このアセ
トニド化合物を前記のように加水分解してジオール体に変換し、さらに酸化することで目
的とする一般式（１－２）におけるＸがＣ＝Ｏの有機デバイス材料前駆体を製造すること
が可能である。
【００９３】
【化２２】

【００９４】
　一般式（６－２）におけるＲ４００～～Ｒ４０４、Ｒ４０５、Ｒ４６０～Ｒ４６１の説
明は一般式（１－２）におけるＲ２０１～Ｒ２１０の説明と同じである。
【００９５】
　本方法によれば、例えば一般式（１－２）であればＲ２０１とＲ２０６が同じ置換基で
ある化合物をより効率的に製造することが可能である。ただし、Ｒ２０１とＲ２０６が異
なる置換基の化合物であっても本方法で製造が可能である。
また、Ｒ２０１とＲ２０６に置換活性な置換基を有する置換基を導入することで、例えば
一般式（１－２）を含む部分構造を有する高分子化合物の製造にも好適に利用することが
できる。下記に一例としてｐ－ブロモフェニル基の場合を示す。
【００９６】
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【化２３】

【００９７】
　また、一般式（１－５）～（１－６）の有機デバイス材料前駆体および一般式（３－５
）～（３－６）の化合物については下記で示すようなベンザインを経由する方法で合成す
ることができる。ここでＲ５００～Ｒ５０３はＲ２２３～Ｒ２８３の置換基の説明と同様
である。ただしＲ５００とＲ５０１及び／又はＲ５０２とＲ５０３は互いに結合して縮合
環を形成する。
【００９８】
【化２４】

【００９９】
　本発明で用いられる有機デバイス材料前駆体や一般式（３－２）～（３－８）で表され
る化合物は、合成過程で使用した原料や副生成物などの不純物を除去することが好ましく
、例えば、シリカゲルカラムグラフィー法、再結晶法、再沈澱法、ろ過法、昇華精製法な
どを用いることができる。これらの方法を２種以上組み合わせてもよい。
【０１００】
　本発明の有機デバイス材料前駆体は可溶性であることから、用途に応じた溶媒に溶解ま
たは分散し、ウェットプロセス用途のインクとして利用することができる。ウェットプロ
セスの方法としては、インクジェット法、ノズル塗布法、スピンコート法、ディップ法な
ど公知の方法を用いることができる。
【０１０１】
　ここで本発明における可溶性とは、具体的には室温、常圧下で以下のいずれかの溶媒１
００重量部に対し有機デバイス材料前駆体が０．５重量部以上溶解または分散するもので
ある。上記溶解性を有することで、前述の塗布方法にて各種有機デバイスに好適な膜厚の
有機薄膜を作製することができる。なお、１．０重量部以上溶解もしくは分散することが
より好ましい。溶媒には、トルエン、キシレン、クロロベンゼン、クロロホルム、ジクロ
ロメタン、ジクロロエタン、酢酸エチル、テトラヒドロフラン、トリメチルベンゼン、γ
－ブチロラクトン、ｎ－メチルピロリドン、テトラリン、ｏ－ジクロロベンゼン、トリク
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ロロベンゼン、安息香酸エチル、シクロヘキサノンなどの汎用溶媒を用いることができ、
使用する塗布方法に見合った沸点、粘性のものを選択することができる。また、これらの
溶媒は単独で用いてもよいし、複数の溶媒を混合して用いてもよい。また、該インクは本
発明の有機デバイス材料前駆体を単独で含有していて複数含有していてもよく、さらに別
の可溶性の化合物を含んでいてもかまわない。また、超音波照射や加熱処理を加えて溶解
、分散してもよく、調液後にろ過の工程を加えてもかまわない。
【０１０２】
　本発明の有機デバイスとしては有機薄膜トランジスタ、有機ＥＬ、有機薄膜太陽電池な
ど有機薄膜が機能するデバイスであれば好適に適用することができる。これらのデバイス
は真空蒸着法などのドライプロセスで製造されるものであってもよいが、有機デバイス材
料前駆体は可溶性であることから、ウェットプロセスを利用して製造されるものであるこ
とが好ましい。特に、有機ＥＬにおいてはウェットプロセスを用いることで、パターニン
グが容易になり、従来のシャドーマスクによる蒸着法の場合よりも大型のパネルの作製に
も対応することができることから、特に好適に用いることができる。
【０１０３】
　本発明における有機デバイス材料前駆体は、ドライプロセス、ウェットプロセスのいず
れの方法でデバイスを作製する場合にも、最終的に有機デバイスとして機能させるために
は前駆体から有機デバイス材料へ変換処理を施す必要がある。ここで述べる変換処理とは
、加熱や光照射、薬液との接触などによって有機デバイス材料前駆体の構造変化を引き起
こし、目的とする有機デバイス材料へと変換する処理である。この場合、構造変化を引き
起こす因子としては熱・光・揮発性化合物による処理などのように、構成材料の内部に残
存しないものが有機デバイスの特性を低下させないために好ましい。揮発性化合物とは、
塩酸エーテル錯体、アンモニアガスなど後に残らない酸やアルカリなどを言う。
【０１０４】
　これらの構造変化の中でも、光照射及び／または加熱処理による構造変化が特に好まし
い。加熱にはホットプレートやイナートオーブン、赤外線ヒーターなどを用いることがで
きる。また、光照射により構造を変換させる場合には、紫外光～可視光を用いるのが好ま
しいが、用いる前駆体によっては紫外光による望まない光反応が生じる場合もあるため、
可視光を用いることがより好ましい。また、薬液との接触により構造を変換させる場合に
は、薬液を溜めた貯蔵層に基板を浸漬する方法や薬液をスプレー塗布する方法などを例示
できる。いずれの場合も薬液と接触させた後に加熱して変換を促進しても良い。また変換
後に薬液を洗浄する工程を導入しても良い。
【０１０５】
　前記変換反応の具体例としてＲｅｔｒｏ　Ｄｉｅｌｓ－Ａｌｄｅｒ反応、キレトロピー
反応、脱炭酸反応、カルボニル化合物からの脱カルボニル反応、脱酸素反応などが挙げら
れる。このような反応ごとに最適な変換処理を選択することができる。例えば、一般式（
１－２）、（１－４）～（１－８）においてＸがＣ＝Ｏの場合は光照射による脱カルボニ
ル反応が挙げられる。
【０１０６】
　また、光照射の時間、加熱処理の温度や時間、薬液の種類や処理時間を適宜調整するこ
とで、最終的に有機デバイス中に含まれる一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）で
表される有機デバイス前駆体の含有量を調整することができる。例えば、各処理の時間を
長くすることは一般的に変換量を増やし前駆体量をより低減するのに有効である。また、
加熱しながら光照射を行うことも、変換反応の種類によっては反応速度を速める効果があ
る。
【０１０７】
　次に、ウェットプロセスにより有機デバイスを作製する具体的方法について、本発明の
有機ＥＬ素子の発光層の作製を例に説明する。
【０１０８】
　ウェットプロセスを用いる場合には、大きく分けて２通りの方法がある。まず、少なく
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とも有機デバイス材料前駆体と溶媒を含有する塗液を、正孔輸送層が成膜されたデバイス
基板に塗布し、乾燥させる。その後、有機デバイス材料前駆体に対し変換処理を施すこと
により、有機デバイス材料へと変換し、発光層を積層することができる。この際、用いる
溶媒としては、下地となる層が溶解したり反応したりしないものを選択する。
【０１０９】
　また、別の方法として、デバイス基板とは別の基板上で有機デバイス材料前駆体の塗布
と変換を行い、得られた膜を、正孔輸送層までが成膜されたデバイス基板に転写すること
で高い機能を有する発光層を形成することもできる。前記別の基板を、以下「ドナー基板
」という。
【０１１０】
　ドナー基板を用いることは、以下のような利点があるため好ましい。すなわち、ドナー
基板上に作製した有機デバイス材料前駆体を含む塗布膜に変換処理を施し、その後デバイ
ス基板に転写して、デバイス構成材料層を作製することで、ドナー基板上で転写前の材料
に塗布ムラが生じた場合においても、転写時にムラが解消され、デバイス基板上には均一
なデバイス構成材料層を形成することができる。
【０１１１】
　転写工程は公知の方法を利用することができ、例えば重ね合わせたドナー基板とデバイ
ス基板をドナー基板側から加熱する方法や、ドナー基板側から光照射する方法などが挙げ
られる。そのため、例えば、ドナー基板に塗布された有機デバイス材料前駆体が熱によっ
て変換されるものであれば、転写を加熱によって行うことでも残存する有機デバイス材料
前駆体を低減することができる。
【０１１２】
　さらに、転写工程の後に、デバイス基板上に転写された有機デバイス材料前駆体の変換
処理をさらに加えてもかまわない。それにより、ドナー基板上での変換処理後に残存して
いる有機デバイス材料前駆体をさらに低減することができる。
【０１１３】
　本発明の有機ＥＬ素子の発光層には、下記一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）
で表される有機デバイス材料前駆体が含まれ、さらに、下記一般式（５－２）、（５－４
）～（５－８）で表される化合物が含まれる。
【０１１４】



(32) JP WO2013/146631 A1 2013.10.3

10

20

30

40

50

【化２５】

【０１１５】
　一般式（５－２）、（５－４）～（５－８）におけるＲ２０１～Ｒ２１０、Ｒ２２３～
Ｒ２８４は一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）におけるＲ２０１～Ｒ２１０、Ｒ
２２３～Ｒ２８４と同じである。すなわち、一般式（５－２）、（５－４）～（５－８）
で表される化合物は一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）で表される有機デバイス
材料前駆を変換して得られるものであり、Ｒ２０１～Ｒ２１０、Ｒ２２３～Ｒ２８３とし
てより好ましいもの、特に好ましいものは前述の通りである。
【０１１６】
　このとき、前記発光層中に含まれる一般式（１－２）、（１－４）～（１－８）のいず
れかで表される有機デバイス材料前駆体の含有量が、一般式（（５－２）、（５－４）～
（５－８）のいずれかで表される化合物１００重量部に対して５．０重量部以下であるこ
とが好ましい。より好ましくは０．００１重量部以上５．０重量部以下である。一般式（
５－２）、（５－４）～（５－８）のいずれかで表される化合物は、発光材料としての機
能を発揮する化合物である。これに対し、有機デバイス材料前駆体自体は発光材料として
の機能が低いことから、含有量を５．０重量部以下とすることで、有機ＥＬ素子の有機膜
中における発光材料の純度が向上し、これによって長寿命化が達成できる。より好ましく
は１．０重量部以下であり、１．０重量部以下とすることで、さらなる長寿命化が達成で
きる。
【０１１７】
　このとき一般式（５－２）、（５－４）～（５－８）で表される化合物は、製膜時に一
般式（１－２）、（１－４）～（１－８）で表される有機デバイス材料前駆体とともにド
ライプロセスまたはウェットプロセスで製膜されたものであってもかまわないが、一般式
（１－２）、（１－４）～（１－８）で表される有機デバイス材料前駆体を製膜後に変換
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処理を行った結果、有機膜中に生成したものであることがより好ましい。
【０１１８】
　また、本有機デバイス材料前駆体を含む有機ＥＬ素子を作製するときには、公知のドー
パント材料や発光材料を含有していてもかまわない。ドーパント材料としては公知のもの
を用いることができ、例えば、インデノペリレン、ピロメテン、クリセン、アントラセン
、およびそれらの誘導体や各種金属錯体などが挙げられる。
【０１１９】
　一般式（５－２）で表される化合物を下記に示す化合物［５－Ａ］とした場合、有機デ
バイス材料前駆体の例としては、前述の化合物［７３］、［７４］が挙げられる。
【０１２０】
【化２６】

【０１２１】
　本発明における、発光層中の変換後の有機デバイス材料に対する有機デバイス材料前駆
体の重量濃度は、高速液体クロマトグラフィー－紫外吸光光度計法により分析して得られ
た値である。
【０１２２】
　この分析方法における具体的な分析条件を述べる。充填材にはシリカゲルを用い、中で
もオクタデシル基結合型シリカゲル、オクチル基結合型シリカゲル、フェニル基結合型シ
リカゲルが好適に用いられ、これらは有機デバイス材料および有機デバイス材料前駆体の
種類によって選択することができる。移動層にはアセトニトリル、テトラヒドロフラン、
蒸留水、リン酸水溶液、メタノールなどを用いることができ、これらを組み合わせて用い
てもよい。中でも、アセトニトリルのみ、もしくはアセトニトリル－リン酸水溶液混合溶
媒を用いることで、高い分離能にて検出することができる。またこのときの移動層の送液
圧力は３５～５０ＭＰａ程度とすることが好ましい。
【０１２３】
　以下本発明の有機ＥＬ素子について詳細に説明する。図１は、有機ＥＬ素子１０（ディ
スプレイ）の典型的な構造の例を示す断面図である。支持体１１上にＴＦＴ１２や平坦化
層１３などで構成されるアクティブマトリクス回路が構成されている。素子部分は、その
上に形成された第一電極１５／正孔輸送層１６／発光層１７／電子輸送層１８／第二電極
１９である。第一電極の端部には、電極端における短絡発生を防止し、発光領域を規定す
る絶縁層１４が形成される。素子の構成はこの例に限定されるものではなく、例えば、第
一電極と第二電極との間に正孔輸送機能と電子輸送機能とを合わせもつ発光層が一層だけ
形成されていてもよく、正孔輸送層は正孔注入層と正孔輸送層との、電子輸送層は電子輸
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送層と電子注入層との複数層の積層構造であってもよく、発光層が電子輸送機能をもつ場
合には電子輸送層が省略されてもよい。また、第一電極／電子輸送層／発光層／正孔輸送
層／第二電極の順に積層されていてもよい。また、これらの層はいずれも単層であっても
複数層であってもよい。なお、図示されていないが、第二電極の形成後に、公知技術を利
用して、保護層の形成やカラーフィルターの形成、封止などが行われてもよい。
【０１２４】
　次に、本発明の有機ＥＬ素子の作製について説明する。図１に示した有機ＥＬ素子の作
製例としては、第一電極１５まではフォトリソ法を、絶縁層１４は感光性ポリイミド前駆
体材料を利用した公知技術によりパターニングし、その後、正孔輸送層１６を真空蒸着法
を利用した公知技術によって全面形成する。この正孔輸送層１６を下地層として、その上
に、発光層１７Ｒ、１７Ｇ、１７Ｂをパターニングする。その上に、電子輸送層１８、第
二電極１９を真空蒸着法などの公知技術によって全面形成すれば、有機ＥＬ素子を完成す
ることができる。
【０１２５】
　発光層は一般式（５－２）、（５－４）～（５－８）で表される有機デバイス材料と一
般式（１－２）、（１－４）～（１－８）で表される有機デバイス材料前駆体を含んでい
れば、単層でも複数層でもよく、有機デバイス材料前駆体以外の材料をさらに含んでいて
もよい。発光効率、色純度の観点から、発光層はホスト材料とドーパント材料との混合物
の単層構造であることが好ましい。発光層の作製方法は蒸着、溶液塗布、インクジェット
、ノズル塗布など、公知の方法を用いることができる。蒸着法で成膜する場合、本発明の
有機デバイス材料前駆体を有機デバイス材料へ変換した材料を蒸着して成膜することが好
ましい。さらに、前述のように、ウェットプロセスを用いてドナー基板上に作製した塗布
膜に変換処理を施し、その後、デバイス基板上への転写工程を経て、発光層を形成する方
法が特に好ましい。
【０１２６】
　正孔輸送層は単層でも複数層でもよく、各層は単一材料でも複数材料の混合物であって
もよい。正孔注入層と呼ばれる層も正孔輸送層に含まれる。正孔輸送性（低駆動電圧）や
耐久性の観点から、正孔輸送層には正孔輸送性を助長するアクセプタ材料が混合されてい
てもよい。従って、正孔輸送層を成膜する転写材料は単一材料からなっても複数材料の混
合物からなってもよい。
【０１２７】
　正孔輸送材料としては、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ’－ジナフチル－１，１’－ジ
フェニル－４，４’－ジアミン（ＮＰＤ）やＮ，Ｎ’－ビフェニル－Ｎ，Ｎ’－ビフェニ
ル－１，１’－ジフェニル－４，４’－ジアミン、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ’－（
Ｎ－フェニルカルバゾリル）－１，１’－ジフェニル－４，４’－ジアミンなどに代表さ
れる芳香族アミン類、Ｎ－イソプロピルカルバゾール、ピラゾリン誘導体、スチルベン系
化合物、ヒドラゾン系化合物、オキサジアゾール誘導体やフタロシアニン誘導体に代表さ
れる複素環化合物などの低分子材料や、これら低分子化合物を側鎖に有するポリカーボネ
ートやスチレン誘導体、ポリビニルカルバゾール、ポリシランなどの高分子材料を例示で
きる。アクセプタ材料としては、７，７，８，８－テトラシアノキノジメタン（ＴＣＮＱ
）、ヘキサアザトリフェニレン（ＨＡＴ）やそのシアノ基誘導体（ＨＡＴ－ＣＮ６）など
の低分子材料を例示することができる。また、第一電極表面に薄く形成される酸化モリブ
デンや酸化ケイ素などの金属酸化物も正孔輸送材料やアクセプタ材料として例示できる。
【０１２８】
　電子輸送層は単層でも複数層でもよく、各層は単一材料でも複数材料の混合物であって
もよい。正孔阻止層や電子注入層と呼ばれる層も電子輸送層に含まれる。電子輸送性（低
駆動電圧）や耐久性の観点から、電子輸送層には電子輸送性を助長するドナー材料が混合
されていてもよい。電子注入層と呼ばれる層は、このドナー材料として論じられることも
多い。電子輸送層を成膜する転写材料は単一材料からなっても複数材料の混合物からなっ
てもよい。
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【０１２９】
　電子輸送材料としては、Ａｌｑ３や８－キノリノラートリチウム（Ｌｉｑ）などのキノ
リノール錯体、ナフタレン、アントラセンなどの縮合多環芳香族誘導体、４，４’－ビス
（ジフェニルエテニル）ビフェニルに代表されるスチリル系芳香環誘導体、アントラキノ
ンやジフェノキノンなどのキノン誘導体、リンオキサイド誘導体、ベンゾキノリノール錯
体、ヒドロキシアゾール錯体、アゾメチン錯体、トロポロン金属錯体およびフラボノール
金属錯体などの各種金属錯体、電子受容性窒素を含むヘテロアリール環構造を有する化合
物などの低分子材料や、これら低分子化合物を側鎖に有する高分子材料を例示できる。
ドナー材料としては、リチウムやセシウム、マグネシウム、カルシウムなどのアルカリ金
属やアルカリ土類金属、それらのキノリノール錯体などの各種金属錯体、フッ化リチウム
や酸化セシウムなどのそれらの酸化物やフッ化物を例示することができる。
【０１３０】
　第一電極および第二電極は、発光層からの発光を取り出すために少なくとも一方が透明
であることが好ましい。第一電極から光を取り出すボトムエミッションの場合には第一電
極が、第二電極から光を取り出すトップエミッションの場合には第二電極が透明である。
【０１３１】
　本発明における有機ＥＬ素子は、一般的に第二電極が共通電極として形成されるアクテ
ィブマトリクス型に限定されるものではなく、例えば、第一電極と第二電極とが互いに交
差するストライプ状電極からなる単純マトリクス型や、予め定められた情報を表示するよ
うに表示部がパターニングされるセグメント型であってもよい。これらの用途としては、
テレビ、パソコン、モニター、時計、温度計、オーディオ機器、自動車用表示パネルなど
を例示することができる。
【実施例】
【０１３２】
　以下、実施例をあげて本発明を説明するが、本発明はこれらの実施例によって限定され
るものではない。
【０１３３】
　1Ｈ－ＮＭＲは超伝導ＦＴ－ＮＭＲ ＥＸ－２７０（日本電子（株）製）を用い、重クロ
ロホルム溶液にて測定を行った。
【０１３４】
　ＨＰＬＣ（（株）島津製作所製）の充填材にはオクチル基結合型シリカゲル、移動層に
アセトニトリル－リン酸水溶液混合溶液を用いて測定を行った。
【０１３５】
　合成例１（化合物［７３］の合成）
　以下の反応式に示す方法で化合物［７３］を合成した。以下、具体的な過程を示す。
【０１３６】
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【化２７】

【０１３７】
　＜中間体［１］の合成＞
　原料［Ｍ１］２ｇと原料［Ｍ２］１．９ｇをトルエン中７０℃で１０時間加熱・攪拌し
た。反応液を濃縮し、シリカゲルクロマトグラフィー（展開溶媒：ヘプタン／ジクロロメ
タン）で精製することで中間体［１］２．７ｇを得た。
【０１３８】
　＜中間体［２］の合成＞
　中間体［１］２．７ｇを０℃でヨウ化サマリウムのテトラヒドロフラン溶液（０．１Ｍ
）１７５ｍＬに溶解し、攪拌しながら室温まで昇温した。反応液に炭酸水素ナトリウム水
溶液を加え、得られた混合液を分液した。有機層を飽和食塩水で分液した後、硫酸ナトリ
ウムで乾燥後ろ過して得られた溶液を濃縮・乾固した。得られたオイル状物質をシリカゲ
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ルクロマトグラフィーで精製することで中間体［２］１．９ｇを得た。
【０１３９】
　＜中間体［３］の合成＞
　４－ブロモビフェニル（東京化成工業社製）（３．２ｇ）、を脱水テトラヒドロフラン
（（株）和光純薬工業社製）２０ｍＬに溶解し、窒素気流下－８０℃に冷却し、ｎ－ブチ
ルリチウム（１．６Ｍ，８．６ｍＬ）を滴下後、－８０℃にて４０分撹拌した。ここに中
間体［２］１．９ｇを脱水テトラヒドロフラン１０ｍＬに溶解した溶液を加えて、反応液
を徐々に室温まで昇温し、８時間室温にて撹拌した。反応溶液に飽和塩化アンモニウム水
溶液を加えて撹拌し、トルエンを加えて分液した。有機層飽和食塩水で分液した後、硫酸
ナトリウムで乾燥後ろ過して得られた溶液を濃縮・乾固した。得られた反応生成物をジク
ロロメタンに溶解し、シリカゲルのショートカラムを通過させて吸着成分を除去し得られ
た中間体［３］をそのまま次の反応に用いた。
【０１４０】
　＜中間体［４］（化合物［７４］）の合成＞
　フラスコに中間体［３］、ジ亜リン酸ナトリウム一水和物、ヨウ化カリウム（６．５ｇ
）、酢酸８０ｍＬを加え、９５℃で５．５時間加熱撹拌した。反応溶液を室温まで冷却後
、イオン交換水５０ｍＬを加えて撹拌し、析出した固体をろ取した。得られた固体に水と
メタノールの混合溶媒を加えて撹拌し、固体をろ取し、この操作を溶液が中性を示すまで
繰り返した。回収した固体を減圧乾燥し、シリカゲルクロマトグラフィーで精製すること
で中間体［４］１．９ｇを得た。
【０１４１】
　＜中間体［５］の合成＞
　中間体［４］１．９ｇを１，４－ジオキサン３０ｍｌに溶解し、６Ｎ－塩酸水溶液３０
ｍｌを加えて９０℃にて3時間加熱撹拌した。反応溶液を室温まで冷却後、イオン交換水
を加えて撹拌し、ジクロロメタンで抽出した。得られた溶液は硫酸マグネシウムにて乾燥
し、ロータリーエバポレーターにて濃縮後、カラムクロマトグラフィー（充填材：シリカ
ゲル、溶離液：ジクロロメタン／メタノール）にて精製し、中間体［５］を１．０ｇ得た
。
【０１４２】
　＜化合物［７３］の合成＞
　脱水ジクロロメタン（（株）和光純薬工業社製）（１０ｍｌ）と脱水ジメチルスルホキ
シド（Ａｌｄｒｉｃｈ社製）（１．２ｍｌ）を－８０℃に冷却し、トリフルオロ酢酸無水
物（（株）和光純薬工業社製）（２．３ｍｌ）を滴下した。－８０℃にて４５分間撹拌し
た後、中間体［５］０．１８２ｇを溶解した脱水ジメチルスルホキシド（２．０ｍｌ）を
滴下し、－８０℃を保持したまま２時間撹拌した。Ｎ，Ｎ－ジイソプロピルエチルアミン
（（株）和光純薬工業社製）（３ｍｌ）をゆっくり滴下し、さらに２時間撹拌を続けた。
反応液を室温に戻し、１０％塩酸水溶液（２５ｍｌ）とジクロロメタン（３０ｍｌ）を加
えて３０分撹拌した。有機層を分取し、イオン交換水で洗浄後、硫酸ナトリウムで乾燥し
た。得られた溶液をロータリーエバポレーターで濃縮した後、カラムクロマトグラフィー
（充填材：シリカゲル、溶離液：ジクロロメタン）で精製し、化合物［７３］を０．１ｇ
得た。
１Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ３（ｄ＝ｐｐｍ））：４．７８（ｓ，２Ｈ），６．２３（ｄ，２
Ｈ），７．３０－８．４０（ｍ，２２Ｈ）。
【０１４３】
　実施例１
　ＩＴＯ付きガラス基板にＵＶ－Ｏ３処理を３０分行い、その上に、正孔注入層としてＰ
ＥＤＯＴ－ＰＳＳ／ＩＰＡ溶液（Ｈｅｒａｅｕｓ社製Ｃｌｅｖｉｏｕｓ　Ｐ　ＶＰ　ＡＩ
 ４０８３、１．５倍希釈）をスピンコート塗布した。取り出し電極部の膜をふき取り、
ホットプレート上で２００℃、１０分アニールし、ＰＥＤＯＴ－ＰＳＳ層を形成した。そ
の上に化合物［７３］と化合物［７３］に対して３重量パーセントの下記式で表される化
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合物［Ｄ－１］を含む化合物［７３］の０．５重量パーセントトルエン溶液をスピンコー
ト塗布し発光層とした。発光層塗布後は、マルチチャンバー蒸着装置中で真空条件下アニ
ールを行った。真空乾燥後に続けて後述の通り光照射を行なった。発光層以降はマルチチ
ャンバー蒸着装置で、電子輸送層として下記式で表される化合物[Ｅ－１]、電子注入層と
してフッ化リチウム、陰極としてアルミニウムの順で蒸着膜を形成した。その後グローブ
ボックス中で封止処理を行い、有機ＥＬ素子を作製した。
【０１４４】
【化２８】

【０１４５】
光照射方法
　発光層を塗布、乾燥後に基板をＳＵＳ製の穴あき基板ホルダーにセットし、マルチチャ
ンバー蒸着装置中の加熱室に静置して１×１０－４Ｐａ以下まで真空引きされた状態で、
加熱条件下光照射を行なった。光源には青色ＬＥＤランプ（ピークトップ４６０ｎｍ、照
射距離２０ｃｍでの光量：２．８１ｍＷ／ｃｍ２）を用い、加熱室の窓越しに光照射を行
った。
【０１４６】
　参考例１
　発光層の製膜に化合物［５－Ａ］のトルエン溶液を用い、光照射を実施しなかった以外
は実施例１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
作製した実施例１と参考例１の有機ＥＬ素子を封止した後に、２．５ｍＡ／ｃｍ２の一定
電流を流した。流し始めた直後の輝度を初期輝度とし、さらに一定電流を流し続けて、輝
度が初期輝度から半分に低下するまでの時間を輝度半減時間として測定した。実施例１の
測定値を１．０とした場合の比較例１の測定値の相対比は相対初期発光効率が０．２であ
り、相対輝度半減寿命が０．１であった。
【符号の説明】
【０１４７】
　１０　有機ＥＬ素子（デバイス基板）
　１１　支持体
　１２　ＴＦＴ（取り出し電極含む）
　１３　平坦化層
　１４　絶縁層
　１５　第一電極
　１６　正孔輸送層
　１７　発光層
　１８　電子輸送層
　１９　第二電極
　２０　ガラス基板
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【図１】

【図２】
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