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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記式（１）で示される構成単位（Ａ）および下記式（２）で示される構成単位（Ｂ）
または下記式（８）で示される構成単位（Ｂ’）を有する電荷輸送材料：
【化１】

ただし、Ｒ１、Ｒ２およびＲ５の一つが、下記式（３）で示される置換基（ａ）であり：
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【化２】

　上記式（３）中、Ｘは、主鎖を構成する連結基を表し、Ａは、単結合、またはハロゲン
原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、
フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で
置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基を表す、
かつ残りのＲ１、Ｒ２およびＲ５が、水素原子、またはハロゲン原子、シアノ基、アルキ
ル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基
およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換
の、１価の芳香族基もしくは複素環基を表し；
　Ｒ３、Ｒ４、Ｒ６～Ｒ８、Ｒ１０～Ｒ１２、Ｒ１４およびＲ１５は、それぞれ独立して
、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ
基、カルバゾール基またはシリル基を表し；ならびに
　Ｒ９およびＲ１３は、それぞれ独立して、水素原子、アリール基、ターシャルブチル基
、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基または式（９）：－Ｎ（Ｒ２０）（Ｒ２１）
－のアミノ基を表し、この際、Ｒ９およびＲ１３の少なくとも一方は、アリール基、ター
シャルブチル基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基または式（９）：－Ｎ（Ｒ２

０）（Ｒ２１）－のアミノ基を表し、この際、上記式（９）中、Ｒ２０はアリール基であ
り、およびＲ２１はアリーレン基であり、この際、Ｒ２１はＲ８またはＲ１０と連結して
環を形成する、

【化３】

　ただし、Ｙは、主鎖を構成する連結基を表し、Ｂは、単結合、またはハロゲン原子、シ
アノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレ
ン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換され
るまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基、または式（４）：－Ｎ（Ｒ１８）
－Ｒ１９－のアミノ基を表し、上記式（４）中、Ｒ１８は、ハロゲン原子、シアノ基、ア
ルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素
環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無
置換の、芳香族基もしくは複素環基であり；Ｒ１９は、ハロゲン原子、シアノ基、アルキ
ル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基
およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換
の、２価の芳香族基もしくは複素環基である；ならびに
　ＫａおよびＫｂは、架橋基、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリー
ル基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基またはシリル
基を表し、この際、ＫａおよびＫｂの少なくとも一方は、架橋基を表す、
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【化４】

　ただし、Ｙ’は、主鎖を構成する連結基を表し、Ｄは、単結合、またはハロゲン原子、
シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオ
レン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換さ
れるまたは無置換の、２価のカルバゾール基、フルオレン基、芳香族基または複素環基を
表し、Ｄ’は、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキ
シ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる
少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、カルバゾール基、フルオレン基、芳
香族基または複素環基であり、かつ前記カルバゾール基、フルオレン基、芳香族基または
複素環基は、１または２個の下記式（９）：

【化５】

Ｋａは、架橋基を表す、
で示される架橋基含有フェニレン基で置換される。
【請求項２】
　前記構成単位（Ｂ）は、下記式で示される、

【化６】

　上記式中、Ｂは、単結合、またはハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、
アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基から
なる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基
もしくは複素環基、または式（４）：－Ｎ（Ｒ１８）－Ｒ１９－のアミノ基を表し、上記
式（４）中、Ｒ１８は、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、
アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より
選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、芳香族基もしくは複素環基
であり；Ｒ１９は、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アル
コキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ば
れる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環
基であり、およびＫａは、架橋基、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、ア
リール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基またはシ
リル基を表す、
　または前記構成単位（Ｂ’）は、下記式で示される、請求項１に記載の電荷輸送材料：
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【化７】

　上記式中、Ｄは、単結合、またはハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、
アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基から
なる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、２価のカルバゾ
ール基、フルオレン基、芳香族基または複素環基を表し、Ｋａは、架橋基を表す。
【請求項３】
　前記構成単位（Ａ）ならびに構成単位（Ｂ）および／または（Ｂ’）は、９９：１～８
０：２０の比（モル比）で含まれる、請求項１または２に記載の電荷輸送材料。
【請求項４】
　前記式（１）中、Ｒ１は、Ａがハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、ア
ミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からな
る群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の２価の芳香族基また
は複素環基である式（３）の置換基（ａ）であり、ならびに前記式（２）中、Ｂがハロゲ
ン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基
、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基
で置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基または複素環基である、または前記式（８
）中、Ｄがハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基
、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少な
くとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、２価のカルバゾール基、フルオレン基、
芳香族基または複素環基である、請求項１～３のいずれか１項に記載の電荷輸送材料。
【請求項５】
　重量平均分子量が５，０００～５００，０００である、請求項１～４のいずれか１項に
記載の電荷輸送材料。
【請求項６】
　第１電極と、
　第２電極と、
　前記第１電極と前記第２電極との間に配置される有機膜と、
を備える有機電界発光素子であって、
　前記有機膜の少なくとも１層は、請求項１～５のいずれか１項に記載の電荷輸送材料を
含む、有機電界発光素子。
【請求項７】
　前記電荷輸送材料を含む有機膜が、正孔注入層または正孔輸送層である、請求項６に記
載の有機電界発光素子。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、トリフェニルアミン系ユニットを電荷輸送ユニットとして側鎖に有する電荷
輸送材料に関する。
【背景技術】
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　有機発光ダイオード（ＯＬＥＤ）などの有機電界発光素子は、陽極および陰極から注入
された正孔および電子が、発光層において再結合することにより、発光層における有機材
料を発光させる自己発光型の素子である。
【０００３】
　有機電界発光素子には、正孔輸送材料等の電荷輸送材料をはじめとする、有機電界発光
素子用材料が用いられている。電荷輸送材料は電荷を発光層へ輸送する能力を有するだけ
でなく、発光層における正孔と電子の再結合によって形成された励起子が電荷輸送層へ侵
入することを防ぐ機能をも果たしている。また、正孔輸送材料が高い電荷移動度や高い三
重項エネルギーを持つことにより、特に緑色および青色系ＯＬＥＤ素子の高効率化を図る
ことができると考えられている。
【０００４】
　例えば、特許文献１には、正孔輸送性材料として、トリフェニルアミン系ユニットを側
鎖に有する重合性化合物が開示される。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００８－９１８９４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に開示される正孔輸送材料は電荷耐性に劣るため、このよう
な材料を含む正孔輸送層や正孔注入層を有する有機電界発光素子は、素子寿命が短い（耐
久性に劣る）。一方、特許文献１に開示されるユニットに加えて電荷耐性を付与するため
のユニットを別途設けた正孔輸送材料を正孔輸送層や正孔注入層に使用することも提案さ
れうる。しかしながら、このような場合には単位密度あたりの電荷輸送ユニットの割合が
低くなり、電荷輸送性能が低下するという問題がある。
【０００７】
　したがって、本発明は、上記事情を鑑みてなされたものであり、耐久性が向上した有機
電界発光素子用正孔輸送材料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】
　本発明者らは、上記課題を解決すべく、鋭意研究を行った結果、所定構造の構成単位を
有する電荷輸送材料を有機電界発光素子用材料に用いることによって、上記課題が解決さ
れることを見出し、本発明の完成に至った。
【発明の効果】
【０００９】
　本発明に係る電荷輸送材料によれば、有機電界発光素子の耐久性を向上できる。
【図面の簡単な説明】
【００１０】
【図１】本発明の一実施形態である有機電界発光装置の構造を示す図面である。
【発明を実施するための形態】
【００１１】
　本発明は、下記式（１）で示される構成単位（Ａ）を有する電荷輸送材料を提供する。
【００１２】
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【化１】

【００１３】
ただし、Ｒ１、Ｒ２およびＲ５の一つが、下記式（３）で示される置換基（ａ）であり：
【００１４】

【化２】

【００１５】
　上記式（３）中、Ｘは、主鎖を構成する連結基を表し、Ａは、単結合、またはハロゲン
原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、
フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で
置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基を表す、
かつ残りのＲ１、Ｒ２およびＲ５が、水素原子、またはハロゲン原子、シアノ基、アルキ
ル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基
およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換
の、１価の芳香族基もしくは複素環基を表し；
　Ｒ３、Ｒ４、Ｒ６～Ｒ８、Ｒ１０～Ｒ１２、Ｒ１４およびＲ１５は、それぞれ独立して
、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ
基、カルバゾール基またはシリル基を表し；ならびに
　Ｒ９およびＲ１３は、それぞれ独立して、水素原子、アリール基、ターシャルブチル基
、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基または式（９）：－Ｎ（Ｒ２０）（Ｒ２１）
－のアミノ基を表し、この際、Ｒ９およびＲ１３の少なくとも一方は、アリール基、ター
シャルブチル基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基または式（９）：－Ｎ（Ｒ２

０）（Ｒ２１）－のアミノ基を表し、この際、上記式（９）中、Ｒ２０はアリール基であ
り、およびＲ２１はアリーレン基であり、この際、Ｒ２１はＲ８またはＲ１０と連結して
環を形成する。
【００１６】
　電荷輸送材料には、電荷輸送ユニットを主鎖に有する主鎖型の電荷輸送材料及び電荷輸
送ユニットを側鎖に有する側鎖型の電荷輸送材料がある。側鎖型の電荷輸送材料は、一般
的に、主鎖型材料に比べて、電荷移動度が低い傾向がある。本発明者らは、側鎖型の電荷
輸送材料が電荷移動度が低い原因を鋭意検討を行った結果、側鎖型の材料の主鎖骨格が電
荷輸送に関与しておらず、体積当たりの電荷輸送性能が低いためであると推定した。この
ため、電荷輸送ユニットの密度（割合）の高い電荷輸送材料の構造について鋭意検討を行
った結果、特定の置換基を導入したトリフェニルアミンユニットを有する電荷輸送材料が
上記課題を解決することを見出した。すなわち、本発明の電荷輸送材料は、構成単位（Ａ
）において、置換基「Ｒ９」および／または「Ｒ１３」がフェニル基等の特定の基である
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ことを特徴とする。本発明の電荷輸送材料［構成単位（Ａ）］は、電荷輸送性に優れるト
リフェニルアミン系ユニットに、電荷耐性を付与または向上するための置換基「Ｒ９」お
よび／または「Ｒ１３」が導入される構造を有する。このため、本発明の電荷輸送材料を
有する有機電界発光素子は電荷耐性に優れ、特に正孔輸送材料として使用する場合には、
電子に対しての劣化影響を小さくして、素子寿命を向上できる。また、本発明の電荷輸送
材料を有する有機電界発光素子では、単位密度あたりの電荷輸送ユニットを十分な割合で
有しているため、電荷輸送性能に優れる（電荷輸送性能が低下することを防ぐ）ことが可
能である。
【００１７】
　加えて、本発明の電荷輸送材料は、下記式（２）で示される構成単位（Ｂ）、または下
記式（８）で示される構成単位（Ｂ’）をさらに有することが好ましい。
【００１８】
【化３】

【００１９】
【化４】

【００２０】
　当該形態により、上記式（２）の構成単位（Ｂ）または構成単位（Ｂ’）をさらに導入
することによって、電荷輸送能の低下をある程度抑制しつつ、架橋や成膜が可能である。
従来、電荷輸送材料を用いて層（例えば、正孔注入層や正孔輸送層）を形成する場合には
、架橋や成膜後の硬化を行う必要があるため、電荷輸送材料は架橋基を持つ必要がある。
しかしながら、架橋基を有するユニットを別途導入した電荷輸送材料では、主鎖型に比べ
、側鎖型の電荷輸送材料は、体積当たりの電荷輸送能の割合が更に低下し、有機電界発光
素子の駆動電圧の上昇を引き起こすという問題があった。当該課題に対しては、特に電荷
輸送材料が上記式（２）の構成単位（Ｂ）または式（８）の構成単位（Ｂ’）をさらに有
することが好ましい。当該形態に係る電荷輸送材料は、架橋基を有するユニット及び電荷
輸送ユニット（アミンユニット）双方の役割を兼務する。このため、当該形態に係る電荷
輸送材料は、電荷輸送ユニットの密度（割合）が高いため、高い電荷輸送性能を維持しつ
つ、架橋性を付与することができる。また、当該形態の電荷輸送材料は、容易に合成でき
、大量生産の観点からも好ましい。
【００２１】
　したがって、本発明の電荷輸送材料は電荷輸送性に優れるため、本発明の電荷輸送材料
を有する有機電界発光素子では、駆動電圧の低下を有効に抑制・防止し、素子の効率を向
上できる。
【００２２】
　以下、本発明の実施の形態を説明する。なお、本発明は、以下の実施の形態のみには限
定されない。また、本明細書では、式（１）の構成単位（Ａ）を単に「構成単位（Ａ）」
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とも、式（２）の構成単位（Ｂ）を単に「構成単位（Ｂ）」とも、式（８）の構成単位（
Ｂ’）を単に「構成単位（Ｂ’）」とも、それぞれ、称する。また、本明細書において、
範囲を示す「ｘ～ｙ」は「ｘ以上ｙ以下」を意味する。また、特記しない限り、操作およ
び物性等の測定は室温（２０～２５℃）／相対湿度４０～５０％の条件で測定する。
【００２３】
　［電荷輸送材料］
　本発明に係る電荷輸送材料は、下記式（１）の構成単位（Ａ）を有する。構成単位（Ａ
）は、電荷輸送性に優れるトリフェニルアミン系ユニットに、電荷耐性を付与するための
置換基「Ｒ９」および／または「Ｒ１３」が導入される。このため、本発明の電荷輸送材
料を有する有機電界発光素子は電荷耐性に優れ、特に正孔輸送材料として使用する場合に
は、電子に対しての劣化影響を小さくして、素子寿命を向上できる。また、本発明の電荷
輸送材料を有する有機電界発光素子では、単位密度あたりの電荷輸送ユニットの割合の低
下を抑制するため、高い電荷輸送性能を発揮できる。
【００２４】
　上記式（１）において、Ｒ１、Ｒ２およびＲ５の一つが、下記式（３）で示される置換
基（ａ）である。
【００２５】
【化５】

【００２６】
　なお、本明細書では、式（３）の置換基（ａ）を単に「置換基（ａ）」とも称する。
【００２７】
　上記置換基（ａ）を表す式（３）中、Ｘは、主鎖を構成する連結基を表す。ここで、主
鎖を構成する連結基としては、構成単位（Ａ）の主鎖を構成できる構造であれば特に制限
されない。具体的には、下記構造が挙げられる。
【００２８】
【化６】

【００２９】
　上記連結基のうち、Ｘは、下記構造を有する連結基が好ましい。
【００３０】
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【化７】

【００３１】
　また、上記式（３）中、Ａは、単結合、またはハロゲン原子、シアノ基（－ＣＮ）、ア
ルキル基、アリール基、アミノ基（－ＮＨ２）、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオ
レン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換さ
れるまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基を表す。
【００３２】
　ここで、２価の芳香族基としては、炭素原子および水素原子から構成される環由来の基
であれば、特に制限されない。具体的には、ベンゼン環（フェニレン基）、ビフェニル環
（ビフェニレン基）、ナフタレン環（ナフタレニル基）、アントラセン環（アントラセニ
ル基）およびフルオレン環（フルオレニル基）から導かれるものである。これらのうち、
芳香族基は、ベンゼン環由来の基（フェニレン基）またはフルオレン環由来の基（フルオ
レニル基）であることが好ましい。
【００３３】
　上記２価の複素環基は、炭素原子および水素原子、並びに窒素原子、酸素原子および硫
黄原子から選択される１以上のヘテロ原子から構成される環由来の基であれば、特に制限
されない。具体的には、チオフェン環、ジチエノチオフェン環、シクロペンタジチオフェ
ン環、フェニルチオフェン環、ジフェニルチオフェン環、イミダゾール環、オキサゾール
環、イソオキサゾール環、チアゾール環、ピロール環、フラン環、ベンゾフラン環、イソ
ベンゾフラン環、クマリン環（例えば、３，４－ジヒドロクマリン）、ベンズイミダゾー
ル環、ベンズオキサゾール環、ローダニン環、ピラゾロン環、イミダゾロン環、ピラン環
、ピリジン環、ピラジン環、ピラゾール環、ピリミジン環、ピリダジン環、トリアジン環
、フルオレン環、ベンゾチオフェン環、ベンゾ（ｃ）チオフェン環、ベンゾイミダゾール
環、ベンゾオキサゾール環、ベンゾイソキサゾール環、ベンゾチアゾール環、インドール
環、フタラジン環、シナノリン環、キナゾリン環、カルバゾール環、カルボリン環、ジア
ザカルボリン環（カルボリンの任意の炭素原子の一つが窒素原子で置き換わったもの）、
１，１０－フェナントロリン環、キノン環、ローダニン環、ジローダニン環、チオヒダン
トイン環、ピラゾロン環、ピラゾリン環から導かれるものである。これらの複素環を複数
組み合わせて用いてもよく、例えば、フェニルピリジン（例えば、４－フェニルピリジン
）、スチリルチオフェン（例えば、２－スチリルチオフェン）、２－（９Ｈ－フルオレン
－２－イル）チオフェン、２－フェニルベンゾ［ｂ］チオフェン、フェニルビチオフェン
環、（１，１－ジフェニル－４－フェニル）－１，３－ブタジエン、１，４－ジフェニル
－１，３－ジブタジエン、４－（フェニルメチレン）－２，５－シクロヘキサジエン、フ
ェニルジチエノチオフェン環から導かれるものなどがある。これらのうち、カルバゾール
環が好ましい。
【００３４】
　上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいハロゲン原子としては、フッ
素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子が挙げられる。
【００３５】
　また、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいアルキル基は、特に制
限されないが、炭素数１～２４の直鎖または分岐状のアルキル基でありうる。具体的には
、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、イソブチル基
、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、イソペンチル基、ｔｅｒｔ
－ペンチル基、ネオペンチル基、１，２－ジメチルプロピル基、ｎ－ヘキシル基、イソヘ
キシル基、１，３－ジメチルブチル基、１－イソプロピルプロピル基、１，２－ジメチル
ブチル基、ｎ－ヘプチル基、１，４－ジメチルペンチル基、３－エチルペンチル基、２－
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基、２－エチルヘキシル基、３－メチル－１－イソプロピルブチル基、２－メチル－１－
イソプロピル基、１－ｔ－ブチル－２－メチルプロピル基、ｎ－ノニル基、３，５，５－
トリメチルヘキシル基、ｎ－デシル基、イソデシル基、ｎ－ウンデシル基、１－メチルデ
シル基、ｎ－ドデシル基、ｎ－トリデシル基、ｎ－テトラデシル基、ｎ－ペンタデシル基
、ｎ－ヘキサデシル基、ｎ－ヘプタデシル基、ｎ－オクタデシル基、ｎ－ノナデシル基、
ｎ－エイコシル基、ｎ－ヘンエイコシル基、ｎ－ドコシル基、ｎ－トリコシル基、ｎ－テ
トラコシル基などが挙げられる。これらのうち、炭素数１～８の直鎖もしくは分岐状のア
ルキル基が好ましい。
【００３６】
　上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいアリール基は、特に制限され
ないが、炭素原子数６～２０のアリール基でありうる。具体的には、フェニル基、ベンジ
ル基、フェネチル基、ｏ－，ｍ－若しくはｐ－トリル基、２，３－若しくは２，４－キシ
リル基、メシチル基、ナフチル基、アントリル基、フェナントリル基、ビフェニリル基、
ベンズヒドリル基、トリチル基及びピレニル基などが挙げられる。これらのうち、フェニ
ル基が好ましい。
【００３７】
　上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいアルコキシ基は、特に制限さ
れないが、炭素数１～２４の直鎖または分岐状のアルコキシ基でありうる。具体的には、
メトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基、イソプロポキシ基、ブトキシ基、ペンチルオキ
シ基、ヘキシルオキシ基、ヘプチルオキシ基、オクチルオキシ基、ノニルオキシ基、デシ
ルオキシ基、ウンデシルオキシ基、ドデシルオキシ基、トリデシルオキシ基、テトラデシ
ルオキシ基、ペンタデシルオキシ基、ヘキサデシルオキシ基、ヘプタデシルオキシ基、オ
クタデシルオキシ基、２－エチルヘキシルオキシ基、３－エチルペンチルオキシ基などが
挙げられる。これらのうち、炭素数１～８の直鎖もしくは分岐状のアルコキシ基が好まし
い。
【００３８】
　上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいカルバゾール基は、下記のい
ずれかを表す。なお、下記において、Ｚは、水素原子、アリール基、アルキル基またはア
ルコキシ基を表す。ここで、アルキル基は、特に制限されず、上記２価の芳香族基もしく
は複素環基に導入されてもよいアルキル基およびアルコキシ基における定義とそれぞれ同
様であるため、ここでは説明を省略する。
【００３９】
【化８】

【００４０】
　上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいフルオレン基は、下記のいず
れかを表す。なお、下記において、ＺおよびＺ’は、それぞれ独立して、水素原子、アル
キル基またはアルコキシ基を表す。ここで、アルキル基は、特に制限されず、上記２価の
芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいアルキル基およびアルコキシ基における定
義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。
【００４１】
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【化９】

【００４２】
　上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよい複素環基は、特に制限されず
、具体的には、２価の芳香族基の価数を変化させる以外は、上記複素環基で記載されたも
のと同様の複素環基が例示されるため、ここでは説明を省略する。
【００４３】
　上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいシリル基は、式：－Ｓｉ（Ｚ

１）（Ｚ２）（Ｚ３）で示される。ここで、Ｚ１～Ｚ３は、アルキル基、アルコキシ基、
アリール基を表す。ここで、Ｚ１～Ｚ３は、それぞれ、同じであってもまたは異なるもの
であってもよい。ここで、アルキル基およびアルコキシ基は、それぞれ特に制限されず、
上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいアルキル基およびアルコキシ基
における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。
【００４４】
　これらのうち、Ａは、単結合、２価の芳香族基または複素環基で置換される２価の芳香
族基であることが好ましく、単結合または２価の芳香族基であることが好ましい。
【００４５】
　主鎖を構成する連結基（Ｘ）に結合する置換基（ａ）はＲ１、Ｒ２またはＲ５のいずれ
でもよいが、Ｒ１が置換基（ａ）であることが好ましい。このような構造をとると、アミ
ンユニットの電荷輸送において生起するキノイド構造とそれに伴う副反応が、置換基導入
により減少するため、素子としての電荷耐性がより向上できる。
【００４６】
　また、上述したように、上記式（１）中、Ｒ１、Ｒ２およびＲ５の一つが置換基（ａ）
であるが、置換基（ａ）でない残りのＲ１、Ｒ２およびＲ５は、水素原子、またはハロゲ
ン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基
、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基
で置換されるまたは無置換の、１価の芳香族基もしくは複素環基を表す。この際、残りの
Ｒ１、Ｒ２およびＲ５は、それぞれ、同じであってもまたは異なるものであってもよい。
また、置換基（ａ）でない残りのＲ１、Ｒ２およびＲ５の定義は、上記置換基（ａ）にお
ける定義と同様であるため、ここでは説明を省略する。ただし、１価の芳香族基は、上記
置換基（ａ）における２価の芳香族基の価数を変化させて、読み替えるものとする。同様
にして、１価の複素環基は、上記置換基（ａ）における２価の複素環基の価数を変化させ
て、読み替えるものとする。
【００４７】
　これらのうち、残りのＲ１、Ｒ２およびＲ５は、水素原子、アルキル基、アリール基で
あることが好ましく、水素原子、アリール基であることがより好ましい。
【００４８】
　上記式（１）において、Ｒ３、Ｒ４、Ｒ６～Ｒ８、Ｒ１０～Ｒ１２、Ｒ１４およびＲ１

５は、それぞれ独立して、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基（－ＣＮ）、アルキル基、
アリール基、アミノ基（－ＮＨ２）、アルコキシ基、カルバゾール基またはシリル基を表
す。この際、Ｒ３、Ｒ４、Ｒ６～Ｒ８、Ｒ１０～Ｒ１２、Ｒ１４およびＲ１５は、それぞ
れ、同じであってもまたは異なるものであってもよい。ここで、ハロゲン原子、アルキル
基、アリール基、アルコキシ基、カルバゾール基およびシリル基は、それぞれ特に制限さ
れず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよい置換基における定義と同
様であるため、ここでは説明を省略する。
【００４９】
　これらのうち、Ｒ３、Ｒ４、Ｒ６～Ｒ８、Ｒ１０～Ｒ１２、Ｒ１４およびＲ１５は、そ
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水素原子、アリール基であることがより好ましい。
【００５０】
　上記式（１）において、Ｒ９およびＲ１３は、それぞれ独立して、水素原子、アリール
基、ターシャルブチル基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基または式（９）：－
Ｎ（Ｒ２０）（Ｒ２１）－のアミノ基を表す。この際、Ｒ９およびＲ１３の少なくとも一
方は、アリール基、ターシャルブチル基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基また
は式（９）：－Ｎ（Ｒ２０）（Ｒ２１）－のアミノ基を表す。ここで、Ｒ９およびＲ１３

は、少なくとも一方は、アリール基、ターシャルブチル基、カルバゾール基、フルオレン
基、複素環基または式（９）：－Ｎ（Ｒ２０）（Ｒ２１）－のアミノ基を表す限り、それ
ぞれ、同じであってもまたは異なるものであってもよい。ここで、アリール基、カルバゾ
ール基およびフルオレン基は、特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に
導入されてもよい置換基における定義と同様であるため、ここでは説明を省略する。同様
にして、複素環基は、上記置換基（ａ）における定義と同様であるため、ここでは説明を
省略する。ただし、複素環基（１価の複素環基）は、上記置換基（ａ）における２価の複
素環基の価数を変化させて、読み替えるものとする。
【００５１】
　なお、上記式（９）において、Ｒ２０は、アリール基である。ここで、アリール基は、
特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよい置換基におけ
る定義と同様であるため、ここでは説明を省略する。好ましくは、Ｒ２０は、フェニル基
、ビフェニリル基である。また、Ｒ２１は、アリーレン基であり、Ｒ８またはＲ１０と連
結して環を形成する。ここで、Ｒ２１の一方の結合種は式（９）の窒素原子と連結し、他
方の結合種は式（１）のＲ８またはＲ１０と連結して環を形成する。置換基「Ｒ２１」と
してのアリーレン基は、特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入さ
れてもよいアリール基を２価に変更した以外は同様の定義であるため、ここでは説明を省
略する。好ましくは、Ｒ２１は、１，２－フェニレン基、１，３－フェニレン基、１，４
－フェニレン基である。
【００５２】
　これらのうち、電荷耐性（耐久性）のより向上効果、溶解性などを考慮すると、Ｒ９お
よびＲ１３の好ましい組み合わせとしては、一方が水素原子でかつ他方がアリール基であ
る；双方がアリール基である；一方が水素原子でかつ他方がカルバゾール基である；一方
が水素原子でかつ他方がフルオレン基である；一方が水素原子でかつ他方が式（９）：－
Ｎ（Ｒ２０）（Ｒ２１）－のアミノ基であるなどが挙げられる。Ｒ９およびＲ１３のより
好ましい組み合わせとしては、一方が水素原子でかつ他方がアリール基である；双方がア
リール基であるがある。
【００５３】
　具体的には、構成単位（Ａ）は下記いずれかの構造を有することが好ましい。構成単位
（Ａ）は下記構造Ａ１、Ａ８、Ａ９であることがより好ましい。
【００５４】
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【００５５】
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【化１１】

【００５６】
　本発明に係る電荷輸送材料は、下記式（１）の構成単位（Ａ）を必須に有するが、上記
構成単位（Ａ）に加えて他の構成単位を有していてもよい。好ましくは、本発明に係る電
荷輸送材料は、下記式（１）の構成単位（Ａ）に加えて、架橋基を有するトリフェニルア
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ミン系ユニット、またはフルオレン系ユニットを有することが好ましい。当該形態による
と、構成単位（Ｂ）または（Ｂ’）が架橋基を有するユニット及び電荷輸送ユニット双方
の役割を兼務するため、電荷輸送材料は、全体として電荷輸送ユニットの割合が高くなり
（高い電荷輸送性能を確保しつつ）、架橋性をさらに付与することができる。構成単位（
Ｂ）または（Ｂ’）に架橋基が存在することにより、加熱により架橋反応が起こり、溶媒
に対して不溶化してより強固な膜を形成できる。このため、構成単位（Ａ）及び構成単位
（Ｂ）または（Ｂ’）を有する本発明に係る電荷輸送材料を使用することにより、有機電
界発光素子の耐久性をより向上できる。また、例えば、電荷輸送材料を含む層上に別の層
を形成しても、電荷輸送材料を含む層は塗布時の溶媒に溶解することがない、または、ほ
とんどない。加えて、当該形態の電荷輸送材料は、容易に合成でき、大量生産の観点から
も好ましい。すなわち、本発明の好ましい形態によると、電荷輸送材料は、下記式（２）
で示される構成単位（Ｂ）、または下記式（８）で示される構成単位（Ｂ’）をさらに有
することが好ましい。
【００５７】

【化１２】

【００５８】
【化１３】

【００５９】
　なお、「本発明に係る電荷輸送材料が、構成単位（Ａ）及び構成単位（Ｂ）または（Ｂ
’）を有する」とは、電荷輸送材料が構成単位（Ａ）及び構成単位（Ｂ）を有する、電荷
輸送材料が構成単位（Ａ）及び構成単位（Ｂ’）を有する、ならびに、電荷輸送材料が構
成単位（Ａ）、構成単位（Ｂ）及び構成単位（Ｂ’）を有するを包含する。
【００６０】
　上記式（２）の構成単位（Ｂ）は、架橋基を有するユニット及び電荷輸送ユニット（ア
ミンユニット）双方の役割を兼務する。このため、上記式（２）の構成単位（Ｂ）を有す
る電荷輸送材料は、電荷輸送ユニットの密度（割合）が高いため、高い電荷輸送性能を維
持しつつ、架橋性を付与することができる。また、当該形態の電荷輸送材料は、容易に合
成でき、大量生産の観点からも好ましい。
【００６１】
　なお、本明細書において、「架橋基」とは、加熱や活性エネルギー線照射により近傍に
位置する構成単位の同一または異なる基と反応（架橋）して新たな結合を生成する基を意
味する。
【００６２】
　上記式（２）において、Ｙは、主鎖を構成する連結基を表す。ここで、主鎖を構成する
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連結基としては、構成単位（Ｂ）の主鎖を構成できる構造であれば特に制限されない。具
体的には、構成単位（Ａ）で挙げた例が同様にして挙げられる。
【００６３】
　上記連結基のうち、Ｙは、下記構造を有する連結基が好ましい。
【００６４】
【化１４】

【００６５】
　また、上記式（２）中、Ｂは、（ｉ）単結合、または（ｉｉ）ハロゲン原子、シアノ基
（－ＣＮ）、アルキル基、アリール基、アミノ基（－ＮＨ２）、アルコキシ基、カルバゾ
ール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の
置換基で置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基、または（ｉｉｉ
）式（４）：－Ｎ（Ｒ１８）－Ｒ１９－のアミノ基を表す。ここで、ハロゲン原子、アル
キル基、アリール基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシ
リル基は、それぞれ特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されて
もよい置換基における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。同様に
して、２価の芳香族基もしくは複素環基は、特に制限されず、上記置換基「Ａ」における
定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。
【００６６】
　これらのうち、Ｂは、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、
アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より
選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基または複素
環基であることが好ましい。すなわち、上記式（１）中、Ｒ１は、Ａがハロゲン原子、シ
アノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレ
ン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換され
るまたは無置換の２価の芳香族基または複素環基である式（３）の置換基（ａ）であり、
ならびに上記式（２）中、Ｂがハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミ
ノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる
群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基また
は複素環基であることが好ましい。このような構造をとると、アミンユニットの電荷輸送
において生起するキノイド構造とそれに伴う副反応が、置換基導入により減少するため、
素子としての電荷耐性がより向上できる。また、構成単位（Ａ）において置換基Ａを、お
よび／または構成単位（Ｂ）において置換基Ｂを、もしくは構成単位（Ｂ’）において置
換基Ｄを上記したように２価の芳香族基または複素環基（置換基Ｄの場合には、２価のカ
ルバゾール基、フルオレン基、芳香族基または複素環基）とすることにより、このような
置換基を導入しない場合と比して、構成するユニットの電気化学的な安定性を向上できる
ため、素子の長寿命化を達成できる。また、重合前のモノマーの自己反応性を抑制できる
ため、合成・製造上のハンドリング（取り扱い）が容易になる。
【００６７】
　上記式（４）において、Ｒ１８は、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基
、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基か
らなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、芳香族基もし
くは複素環基である。ここで、ハロゲン原子、アルキル基、アリール基、アルコキシ基、
カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基は、それぞれ特に制限されず、
上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよい置換基における定義とそれぞれ
同様であるため、ここでは説明を省略する。同様にして、芳香族基もしくは複素環基は、
特に制限されず、上記置換基「Ａ」における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説
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価数を変化させて、読み替えるものとする。同様にして、１価の複素環基は、上記置換基
（ａ）における２価の複素環基の価数を変化させて、読み替えるものとする。好ましくは
、Ｒ１８は、アルキル基で置換されたアリール基、複素環基である。また、Ｒ１９は、ハ
ロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾー
ル基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置
換基で置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基である。ここで、ハ
ロゲン原子、アルキル基、アリール基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、
複素環基およびシリル基は、それぞれ特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素
環基に導入されてもよい置換基における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を
省略する。同様にして、２価の芳香族基もしくは複素環基は、特に制限されず、上記置換
基「Ａ」における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。好ましくは
、Ｒ１９は、２価の芳香族基、複素環基である。
【００６８】
　これらのうち、Ｂは、単結合、２価の芳香族基、複素環基で置換される２価の芳香族基
または式（４）：－Ｎ（Ｒ１８）－Ｒ１９－のアミノ基であることが好ましく、２価の芳
香族基または式（４）：－Ｎ（Ｒ１８）－Ｒ１９－のアミノ基であることがよりしい
　上記式（２）において、ＫａおよびＫｂは、架橋基、水素原子、ハロゲン原子、シアノ
基（－ＣＮ）、アルキル基、アリール基、アミノ基（－ＮＨ２）、アルコキシ基、カルバ
ゾール基、フルオレン基、複素環基またはシリル基を表す。この際、ＫａおよびＫｂは、
それぞれ、同じであってもまたは異なるものであってもよいが、ＫａおよびＫｂの少なく
とも一方は架橋基を表す。ここで、ハロゲン原子、アルキル基、アリール基、アルコキシ
基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基それぞれ特に制限されず、
上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよい置換基における定義とそれぞれ
同様であるため、ここでは説明を省略する。また、架橋基は、熱や活性エネルギー線によ
る架橋反応を誘導できる基であれば特に制限されないが、下記構造が好ましく挙げられる
。なお、以下では、構成単位（Ｂ）の架橋基を有するフェニレン基として例示される。こ
のため、例えば、上記最初の構造では、－Ｃ（－Ｒ）＝ＣＨ２が架橋基である。
【００６９】
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【００７０】
　なお、上記構造において、架橋基（例えば、上記２番目の構造では、架橋基：－Ｃ（－
Ｆ）＝ＣＦ２）のフェニレン基への結合位置は特に制限されず、２位、３位または４位の
いずれでもよいが、好ましくは４位である。
【００７１】
　また、上記構造において、ＲおよびＲ’は、それぞれ独立して、水素原子またはアルキ
ル基を表す。ここで、アルキル基は、特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素
環基に導入されてもよい置換基における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を
省略する。また、上記構造において、Ａｒは、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、ア
リール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシ
リル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、芳香
族基もしくは複素環基である。ここで、ハロゲン原子、アルキル基、アリール基、アルコ
キシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基は、それぞれ特に制限
されず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよい置換基における定義と
それぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。同様にして、芳香族基もしくは複素
環基は、特に制限されず、上記置換基「Ａ」における定義とそれぞれ同様であるため、こ
こでは説明を省略する。ただし、１価の芳香族基は、上記置換基（ａ）における２価の芳
香族基の価数を変化させて、読み替えるものとする。同様にして、１価の複素環基は、上
記置換基（ａ）における２価の複素環基の価数を変化させて、読み替えるものとする。
【００７２】
　これらのうち、架橋反応性、架橋構造の安定性、電解化学的安定性などを考慮すると、
下記構造のベンゾシクロブテン環由来の基（ビシクロ［４．２．０］オクタ－１，３，５
－トリエニル基）が好ましい。また、反応性（架橋容易性）などの観点から、エポキシ基
、オキセタン基などの環状エーテル基、ビニルエーテル基が好ましい。
【００７３】
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【化１６】

【００７４】
　上記式（２）において、架橋基（Ｋａ、Ｋｂ）は、トリフェニルアミン系ユニットのフ
ェニル基に直接結合してもよいが、２価の連結基を介して結合してもよい。ここで、２価
の連結基としては、特に制限されないが、酸素原子（－Ｏ－）、カルボニル基（－Ｃ（＝
Ｏ）－基）、メチレン基（－ＣＨ２－）、エチレン基等の炭素原子数２～１０のアルキレ
ン基、アリーレン基（例えば、フェニレン基）などが挙げられる。好ましくは、架橋基（
Ｋａ、Ｋｂ）は、トリフェニルアミン系ユニットのフェニル基に直接結合する、またはト
リフェニルアミン系ユニットのフェニル基にフェニレン基を介して結合する。
【００７５】
　上記式（２）において、ＫａおよびＫｂは、一方が水素原子、フェニル基であり、かつ
他方が架橋基である；双方とも架橋基であることが好ましい。
【００７６】
　本発明の好ましい形態よると、構成単位（Ｂ）は、下記式で示されることが好ましい。
【００７７】

【化１７】

【００７８】
　上記式中、Ｂ、およびＫａは、上記式（２）と同様の定義である。
【００７９】
　上記式（８）において、Ｙ’は、主鎖を構成する連結基を表す。ここで、主鎖を構成す
る連結基としては、構成単位（Ｂ’）の主鎖を構成できる構造であれば特に制限されない
。具体的には、構成単位（Ａ）で挙げた例が同様にして挙げられる。
【００８０】
　上記連結基のうち、Ｙ’は、下記構造を有する連結基が好ましい。
【００８１】
【化１８】

【００８２】
　また、上記式（８）において、Ｄは、（ｉ）単結合、または（ｉｉ）ハロゲン原子、シ
アノ基（－ＣＮ）、アルキル基、アリール基、アミノ基（－ＮＨ２）、アルコキシ基、カ
ルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくと
も一の置換基で置換されるまたは無置換の、２価のカルバゾール基、フルオレン基、芳香
族基または複素環基を表す。これらのうち、Ｄは、ハロゲン原子、シアノ基（－ＣＮ）、
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アルキル基、アリール基、アミノ基（－ＮＨ２）、アルコキシ基、カルバゾール基、フル
オレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換
されるまたは無置換の、２価のカルバゾール基、フルオレン基、芳香族基または複素環基
であることが好ましい。
【００８３】
　ここで、ハロゲン原子、アルキル基、アリール基、アルコキシ基、カルバゾール基、フ
ルオレン基、複素環基およびシリル基は、それぞれ特に制限されず、上記２価の芳香族基
もしくは複素環基に導入されてもよい置換基における定義とそれぞれ同様であるため、こ
こでは説明を省略する。同様にして、２価の芳香族基もしくは複素環基は、特に制限され
ず、上記置換基「Ａ」における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する
。なお、上記置換基Ｄにおいて、同じ置換基で置換されることなない。すなわち、例えば
、フルオレン基はフルオレン基で置換されることはない。
【００８４】
　本明細書において、２価のカルバゾール基は、下記のいずれかを表す。なお、下記にお
いて、Ｚは、水素原子、アルキル基またはアルコキシ基を表す。ここで、アルキル基は、
特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導入されてもよいアルキル基お
よびアルコキシ基における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。
【００８５】
【化１９】

【００８６】
　本明細書において、２価のフルオレン基は、下記のいずれかを表す。なお、下記におい
て、ＺおよびＺ’は、それぞれ独立して、水素原子、アルキル基またはアルコキシ基を表
す。ここで、アルキル基は、特に制限されず、上記２価の芳香族基もしくは複素環基に導
入されてもよいアルキル基およびアルコキシ基における定義とそれぞれ同様であるため、
ここでは説明を省略する。
【００８７】
【化２０】

【００８８】
　これらのうち、より高い電子耐性を付与できる点などを考慮すると、Ｄは、アルキル基
、アルコキシ基、アルキル基で置換されたフルオレン基、が好ましく、アルキル基で置換
されたフルオレン基がより好ましく、炭素数１～１２の直鎖または分岐鎖のアルキル基で
置換されたフルオレン基が特に好ましい。
【００８９】
　上記式（８）において、Ｄ’は、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、
アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基から
なる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換の、カルバゾール基
、フルオレン基、芳香族基または複素環基を表す。この際、置換基「Ｄ’」としてのカル
バゾール基、フルオレン基、芳香族基または複素環基は、１または２個の下記式（９）で
示される架橋基含有フェニレン基で置換される。
【００９０】
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【化２１】

【００９１】
　好ましくは、置換基「Ｄ’」としてのカルバゾール基、フルオレン基、芳香族基または
複素環基は、２個の上記式（９）で示される架橋基含有フェニレン基で置換される。ここ
で、ハロゲン原子、アルキル基、アリール基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレ
ン基、複素環基およびシリル基は、それぞれ特に制限されず、上記２価の芳香族基もしく
は複素環基に導入されてもよい置換基における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは
説明を省略する。同様にして、２価の芳香族基もしくは複素環基は、特に制限されず、上
記置換基「Ａ」における定義とそれぞれ同様であるため、ここでは説明を省略する。なお
、上記置換基Ｄ’において、同じ置換基で置換されることなない。すなわち、例えば、フ
ルオレン基はフルオレン基で置換されることはない。また、上記架橋基含有フェニレン基
は、特に制限されず、上記構成単位（Ｂ）の架橋基を有するフェニレン基としての例示お
よび好ましい例示と同様の例示が適用されうる。
【００９２】
　具体的には、構成単位（Ｂ）および構成単位（Ｂ’）は下記いずれかの構造を有するこ
とが好ましい。構成単位（Ｂ）は下記構造Ｂ２またはＢ６であることがより好ましい。な
お、下記構造において、Ｒ”は、アルキル基（アルキル基の定義は、上記構成単位（Ａ）
における定義と同様である）を表す。なお、Ｒ”が２個存在する場合には、各Ｒ”は同じ
であってもまたは異なるものであってもよい。また、下記構造において、主鎖は「－ＣＨ

２－ＣＨ＝」となっているが、主鎖が「－ＣＨ２－Ｃ（ＣＨ３）＝」であるものも好まし
い。
【００９３】
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【化２２】

【００９４】
　上述したように、本発明の電荷輸送材料は、構成単位（Ａ）のみから構成されてもよい
が、構成単位（Ａ）ならびに構成単位（Ｂ）および／または（Ｂ’）から構成されること
が好ましい。ここで、電荷輸送材料が構成単位（Ａ）ならびに構成単位（Ｂ）および／ま
たは（Ｂ’）から構成される（共重合体である）際の、電荷輸送材料の構造は特に制限さ
れず、ランダム共重合体、交互共重合体、周期的共重合体、ブロック共重合体のいずれで
あってもよい。また、共重合体である際の電荷輸送材料の組成は特に制限されないが、構
成単位（Ａ）ならびに構成単位（Ｂ）および／または（Ｂ’）（構成単位（Ａ）：構成単
位（Ｂ）および／または（Ｂ’）のモル比；構成単位（Ｂ）および（Ｂ’）双方を有する
場合には、構成単位（Ａ）：構成単位（Ｂ）および（Ｂ’）の合計モル比）は、電荷輸送
材料において、９９：１～８０：２０の比（モル比）で含まれることが好ましく、９５：
５～８５：１５であることがより好ましい。なお、上記において、構成単位（Ａ）ならび
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に構成単位（Ｂ）および／または（Ｂ’）の組成（含有量）の合計は１００である。この
ような組成であれば、架橋時に十分な溶剤に対する耐性（不溶化）が得られる。このため
、例えば、電荷輸送材料を含む層上に別の層を形成しても、電荷輸送材料を含む層は塗布
時の溶媒に溶解することがないまたはほとんどない。
【００９５】
　また、本発明に係る電荷輸送材料の重量平均分子量（Ｍｗ）は、本発明の目的効果が得
られる限りにおいて特に制限されるものではないが、例えば、５，０００～５００，００
０であることが好ましく、１０，０００～２００，０００であることがより好ましい。こ
のような重量平均分子量であれば、電荷輸送材料を用いて層（例えば、正孔注入層、正孔
輸送層）を形成するための塗布液の粘度を適切に調節して、均一な膜厚の層を形成するこ
とが可能である。なお、重量平均分子量（Ｍｗ）の測定方法は、特に制限されず、公知の
方法が同様にしてまたは適宜修飾して適用できる。本明細書において、重量平均分子量（
Ｍｗ）は、下記実施例で測定された値を採用するものとする。
【００９６】
　本発明に係る電荷輸送材料は電荷耐性に優れる。このため、特に本発明に係る電荷輸送
材料を正孔輸送材料として使用する場合には、電子に対しての劣化影響を小さくして、素
子寿命を向上できる。ゆえに、本発明に係る電荷輸送材料を用いる有機電界発光素子は耐
久性に優れる。また、本発明に係る電荷輸送材料を有機電界発光素子に用いる場合には、
高い電荷移動度が達成される。
【００９７】
　本発明の電荷輸送材料の主鎖の末端は特に制限されず、使用される原料の種類によって
適宜規定されるが、通常、水素原子である。
【００９８】
　本発明に係る電荷輸送材料の製造方法は、特に制限されず、公知の重合方法が同様にし
てまたは適宜修飾して適用できる。具体的には、本発明に係る電荷輸送材料は、下記式（
５）で示される１種以上の単量体（Ａ）、および必要であれば下記式（６）で示される１
種以上の単量体（Ｂ）または式：Ｈ２－Ｙ’－Ｄ－Ｄ’で示される１種以上の単量体（Ｂ
’）を用いた（共）重合反応により製造することができる。
【００９９】
【化２３】

【０１００】
　ただし、Ｒ１、Ｒ２およびＲ５の一つが、下記式（７）：
【０１０１】

【化２４】



(24) JP 6441698 B2 2018.12.19

10

20

30

40

50

【０１０２】
　上記式（７）中、Ｘは、主鎖を構成する連結基を表し、Ａは、単結合、またはハロゲン
原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、
フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で
置換されるまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基を表す、
で示される置換基（ａ）であり、かつ残りのＲ１、Ｒ２およびＲ５が、水素原子、または
ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾ
ール基、フルオレン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の
置換基で置換されるまたは無置換の、１価の芳香族基もしくは複素環基を表し；
　Ｒ３、Ｒ４、Ｒ６～Ｒ８、Ｒ１０～Ｒ１２、Ｒ１４およびＲ１５は、それぞれ独立して
、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ
基、カルバゾール基またはシリル基を表し；ならびに
　Ｒ９およびＲ１３は、それぞれ独立して、水素原子、アリール基、ターシャルブチル基
、カルバゾール基、フルオレン基または複素環基を表し、この際、Ｒ９およびＲ１３の少
なくとも一方は、アリール基、ターシャルブチル基、カルバゾール基、フルオレン基また
は複素環基を表す、
【０１０３】
【化２５】

【０１０４】
　ただし、Ｙは、主鎖を構成する連結基を表し、Ｂは、単結合、またはハロゲン原子、シ
アノ基、アルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレ
ン基、複素環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換され
るまたは無置換の、２価の芳香族基もしくは複素環基、または式（４）：－Ｎ（Ｒ１８）
－Ｒ１９－のアミノ基を表し、上記式（４）中、Ｒ１８は、ハロゲン原子、シアノ基、ア
ルキル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素
環基およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無
置換の、芳香族基もしくは複素環基であり；Ｒ１９は、ハロゲン原子、シアノ基、アルキ
ル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基
およびシリル基からなる群より選ばれる少なくとも一の置換基で置換されるまたは無置換
の、２価の芳香族基もしくは複素環基である；ならびに
　ＫａおよびＫｂは、架橋基、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、アリー
ル基、アミノ基、アルコキシ基、カルバゾール基、フルオレン基、複素環基またはシリル
基を表し、この際、ＫａおよびＫｂの少なくとも一方は、架橋基を表す、
　なお、前記式（５）～（７）において、置換基Ｒ１～Ｒ１５、Ｘ、Ａ、Ｙ、Ｂ、Ｋａお
よびＫｂは、上記式（１）～（３）における各置換基の定義と同様であるため、ここでは
説明を省略する。また、式：Ｈ２－Ｙ’－Ｄ－Ｄ’において、置換基Ｙ’、ＤおよびＤ’
は、上記式（８）における各置換基の定義と同様であるため、ここでは説明を省略する。
【０１０５】
　本発明に係る電荷輸送材料の重合に用いられる単量体は、公知の合成反応を適宜組み合
わせて合成ことができ、その構造も、公知の方法、例えばＮＭＲやＬＣ－ＭＳ等を用いて
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確認できる。
【０１０６】
　本発明に係る電荷輸送材料の重合方法は特に制限されない。例えば、ラジカル重合、ア
ニオン重合、カチオン重合などの公知の重合方法が採用でき、好ましくは製造が容易なラ
ジカル重合を使用する。
【０１０７】
　重合に用いる溶媒としては、トルエン、キシレン、ジエチルエーテル、クロロホルム、
酢酸エチル、塩化メチレン、テトラヒドロフラン、アセトン、アセトニトリル、Ｎ，Ｎ－
ジメチルホルムアミド、ジメチルスルホキシド、アニソール、ヘキサメチルリン酸トリア
ミド等が例示でき、好ましくはトルエン、テトラヒドロフランである。これらを１種単独
で用いても良く、２種以上を併用しても良い。本発明に係る電荷輸送材料の重合に用いら
れる単量体は、これら有機溶媒に対する高い溶解性を有する。
【０１０８】
　溶媒中の単量体濃度（複数の単量体を用いる場合は、その全体量）は、反応溶液全体に
対して、通常５～９０重量％であり、好ましくは１０～８０重量％である。
【０１０９】
　重合温度は、分子量の制御の点から、４０～１００℃とするのが好ましい。重合反応は
通常３０分～２４時間行われる。
【０１１０】
　単量体を添加した溶媒は、重合開始剤の添加前に、脱気処理を行ってもよい。脱気処理
としては、例えば、凍結脱気や、窒素ガス等の不活性ガスによってバブリしてもよい。
【０１１１】
　重合開始剤は従来公知のものを用いることができ、例えばベンゾフェノン、過酸化ベン
ゾイル、過酸化アセチル、過酸化ラウロイル、およびアゾビスイソブチロニトリル等が例
示できる。重合開始剤の配合量は、電荷輸送材料の製造に用いる全単量体（１モル）に対
して、例えば０．０００１～１モルとなる量である。
【０１１２】
　＜有機電界発光素子用材料＞
　本発明に係る電荷輸送材料は、有機電界発光素子用材料として好適に用いられる。本発
明に係る電荷輸送材料によれば、高い耐久性、さらには高い電荷移動度を有する有機電界
発光素子用材料が提供される。したがって、本発明は、本発明の電荷輸送材料の有機電界
発光素子用材料としての使用が提供される。ここでは、上記電荷輸送材料についてされた
記載が適宜適用される。
【０１１３】
　本発明に係る有機電界発光素子用材料は有機溶媒に対する溶解性に優れるため、ウェッ
トプロセスによる素子の製造に特に好適に用いられる。
【０１１４】
　本発明に係る有機電界発光素子用材料は、電荷移動度に優れるため、正孔注入材料、正
孔輸送材料、および／または発光層材料（ホスト）等のいずれの有機膜の形成においても
好適に利用され得るが、正孔の輸送性の観点から、正孔注入材料および／または正孔輸送
材料として特に好適に用いられる。
【０１１５】
　＜有機電界発光素子＞
　本発明に係る電荷輸送材料は、有機電界発光素子用材料として有機電界発光素子に用い
られる。本発明の一側面では、第１電極と、第２電極と、前記第１電極と前記第２電極と
の間に配置される有機膜と、を備える有機電界発光素子であって、前記有機膜の少なくと
も１層は、上記の電荷輸送材料を含む、有機電界発光素子が提供される。正孔の輸送性の
観点から、本発明の好ましい形態によると、本発明に係る電荷輸送材料を含む有機膜が、
正孔注入層または正孔輸送層である。
【０１１６】
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　図１は、本発明の一具体例に係る有機電界発光素子１００の断面を示す図面である。図
１は、第１電極１２０／正孔注入層１３０／正孔輸送層１４０／発光層１５０／電子輸送
層１６０／電子注入層１７０／第２電極１８０を示しているが、本発明がこのような構造
に限定されるものではない。有機電界発光素子は、第１電極／正孔注入機能および正孔輸
送機能を持つ単一膜／発光層／電子輸送層／第２電極または第１電極／正孔注入機能およ
び正孔輸送機能を持つ単一膜／発光層／電子輸送層／電子注入層／第２電極のような構造
であっても良い。
【０１１７】
　本発明による有機電界発光素子は、前面発光型、または背面発光型のいずれであっても
良い。
【０１１８】
　図１を参照して、本発明の一実施形態に係る有機発光素子について説明を行う。図１は
、本発明の一実施形態に係る有機発光素子の構造の一例を示す概略図である。
【０１１９】
　図１に示すように、本発明の一実施形態に係る有機発光素子１００は、基板１１０と、
基板１１０上に配置された第１電極１２０と、第１電極１２０上に配置された正孔注入層
１３０と、正孔注入層１３０上に配置された正孔輸送層１４０と、正孔輸送層１４０上に
配置された発光層１５０と、発光層１５０上に配置された電子輸送層１６０と、電子輸送
層１６０上に配置された電子注入層１７０と、電子注入層１７０上に配置された第２電極
１８０と、を備える。
【０１２０】
　基板１１０は、一般的な有機発光素子で使用される基板を使用することができる。例え
ば、基板１１０は、ガラス（ｇｌａｓｓ）基板、半導体基板、または透明なプラスチック
（ｐｌａｓｔｉｃ）基板等であってもよい。
【０１２１】
　第１電極１２０は、例えば、アノードであり、蒸着法またはスパッタリング（ｓｐｕｔ
ｔｅｒｉｎｇ）法などを用いて基板１１０上に形成される。具体的には、第１電極１２０
は、仕事関数が大きい金属、合金、導電性化合物等によって透過型電極として形成される
。第１電極１２０は、例えば、透明であり、導電性にすぐれる酸化インジウムスズ（ＩＴ
Ｏ）、酸化インジウム亜鉛（ＩＺＯ）、酸化スズ（ＳｎＯ２）、酸化亜鉛（ＺｎＯ）など
で形成されてもよい。また、第１電極１２０は、マグネシウム（Ｍｇ）、アルミニウム（
Ａｌ）などを用いて反射型電極として形成されてもよい。
【０１２２】
　正孔注入層１３０は、第１電極１２０からの正孔の注入を容易にする機能を備えた層で
あり、真空蒸着法、スピンコーティング（ｓｐｉｎ　ｃｏａｔｉｎｇ）法、インクジェッ
ト（ｉｎｋ　ｊｅｔ）法などを用いて第１電極１２０上に形成される。本発明に係る電荷
輸送材料は有機溶媒溶解性に優れることから、スピンコーティング法、キャスト法、印刷
法、またはＬＢ法等のウェットプロセスによる正孔注入層の形成に特に好適に用いられる
。なお、上記方法による場合には、正孔注入層形成用材料を溶媒に溶解するが、使用でき
る溶媒は特に制限されないが、上記重合に用いられる溶媒と同様の溶媒が使用できる。ま
た、正孔注入層１３０は、具体的には、約１０ｎｍ～約５００ｎｍ、より具体的には、約
１０ｎｍ～約１００ｎｍの厚さ（乾燥膜厚）にて形成されてもよい。なお、正孔注入層１
３０は、本発明に係る電荷輸送材料のほか、公知の材料を用いて形成することもでき、例
えば、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ’－ビス－［４－（フェニル－ｍ－トリル－アミノ
）－フェニル］－ビフェニル－４，４’－ジアミン（ＤＮＴＰＤ）、銅フタロシアニンな
どのフタロシアニン化合物、４，４’，４”－トリス（３－メチルフェニルフェニルアミ
ノ）トリフェニルアミン（ｍ－ＭＴＤＡＴＡ）、Ｎ，Ｎ’－ジ（１－ナフチル）－Ｎ，Ｎ
’－ジフェニルベンジジン（ＮＰＢ）、４，４’，４”－トリス｛Ｎ，Ｎジフェニルアミ
ノ｝トリフェニルアミン（ＴＤＡＴＡ）、４，４’，４”－トリス（Ｎ，Ｎ－２－ナフチ
ルフェニルアミノ）トリフェニルアミン（２－ＴＮＡＴＡ）、ポリアニリン／ドデシルベ
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ンゼンスルホン酸（ＰＡＮＩ／ＤＢＳＡ）、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン
）／ポリ（４－スチレンスルホネート）（ＰＥＤＯＴ／ＰＳＳ）、ポリアニリン／カンフ
ァースルホン酸（ＰＡＮＩ／ＣＳＡ）、またはポリアニリン／ポリ（４－スチレンスルホ
ネート）（ＰＡＮＩ／ＰＳＳ）などを用いて形成することができる。
【０１２３】
　本発明に係る電荷輸送材料をウェットプロセスに用いる場合、塗布液全体に対する本発
明に係る電荷輸送材料の含有量は、例えば、０．１～２０重量％であり、好ましくは０．
１～１０重量％である。
【０１２４】
　本発明に係る電荷輸送材料が正孔注入層に用いられる場合、層全体に対する含有量は、
５０～１００重量％（乾燥重量）であり、好ましくは８０～１００重量％（乾燥重量）で
ある。
【０１２５】
　正孔輸送層１４０は、正孔を輸送する機能を有する正孔輸送材料を含む層であり、真空
蒸着法、スピンコーティング法、インクジェット法などを用いて正孔注入層１３０上に形
成される。本発明に係る電荷輸送材料は有機溶媒溶解性に優れることから、スピンコーテ
ィング法、キャスト法、印刷法、またはＬＢ法等のウェットプロセスによる正孔輸送層の
形成に特に好適に用いられる。なお、上記方法による場合には、正孔輸送層形成用材料を
溶媒に溶解するが、使用できる溶媒は特に制限されないが、上記重合に用いられる溶媒と
同様の溶媒が使用できる。また、正孔輸送層１４０は、具体的には、約５ｎｍ～約５００
ｎｍ、より具体的には、約１０ｎｍ～約１００ｎｍの厚さ（乾燥膜厚）にて形成されても
よい。なお、正孔輸送層１４０は、本発明に係る電荷輸送材料のほか、公知の正孔輸送材
料を用いて形成することもできるが、例えば、Ｎ－フェニルカルバゾール（ＰｈＣｚ）、
ポリビニルカルバゾール（ＰＶＫ）などのカルバゾール誘導体、Ｎ，Ｎ’－ビス（３－メ
チルフェニル）－Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－［１，１－ビフェニル］－４，４’－ジアミン
（ＴＰＤ）、４，４’，４”－トリス（Ｎ－カルバゾリル）トリフェニルアミン（ＴＣＴ
Ａ）、Ｎ，Ｎ’－ジ（１－ナフチル）－Ｎ，Ｎ’－ジフェニルベンジジン（ＮＰＢ）を用
いて形成することができる。
【０１２６】
　本発明に係る電荷輸送材料が正孔輸送層に用いられる場合、層全体に対する含有量は、
５０～１００重量％（乾燥重量）であり、好ましくは８０～１００重量％（乾燥重量）で
ある。
【０１２７】
　発光層１５０は、りん光、蛍光等により光を発する層であり、真空蒸着法、スピンコー
ティング法、インクジェット法などを用いて正孔輸送層１４０上に形成される。発光層１
５０は、ホスト材料およびドーパント（ｄｏｐａｎｔ）材料を含み、本発明に係る電荷輸
送材料を含んでもよい。本発明に係る電荷輸送材料は有機溶媒溶解性に優れることから、
スピンコーティング法、キャスト法、印刷法、またはＬＢ法等のウェットプロセスによる
発光層の形成に特に好適に用いられる。なお、上記方法による場合には、発光層形成用材
料を溶媒に溶解するが、使用できる溶媒は特に制限されないが、上記重合に用いられる溶
媒と同様の溶媒が使用できる。また、発光層１５０は、具体的には、約１０ｎｍ～約１０
０ｎｍ、より具体的には、約２０ｎｍ～約６０ｎｍの厚さ（乾燥膜厚）で形成されてもよ
い。
【０１２８】
　また、発光層１５０は、他のホスト材料を含んでもよく、例えば、１，３－ビス（カル
バゾール）ベンゼン（ｍＣＰ）、トリス（８－キノリノラト）アルミニウム（Ａｌｑ３）
、４，４’－ビス（カルバゾール－９－イル）ビフェニル（ＣＢＰ）、ポリ（ｎ－ビニル
カルバゾール）（ＰＶＫ）、９，１０－ジ（ナフタレン－２－イル）アントラセン（ＡＤ
Ｎ）、４，４’，４”－トリス（Ｎ－カルバゾリル）トリフェニルアミン（ＴＣＴＡ）、
１，３，５－トリス（Ｎ－フェニルベンズイミダゾール－２－イル）ベンゼン（ＴＰＢＩ
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）、３－ｔｅｒｔ－ブチル－９，１０－ジ（ナフト－２－イル）アントラセン（ＴＢＡＤ
Ｎ）、ジスチリルアリーレン（ＤＳＡ）、４，４’－ビス（９－カルバゾール）－２，２
’－ジメチル－ビフェニル（ｄｍＣＢＰ）を含んでもよい。
【０１２９】
　また、発光層１５０は、特定の色の光を発する発光層として形成されてもよい。例えば
、発光層１５０は、赤色発光層、緑色発光層、および青色発光層として形成されてもよい
。
【０１３０】
　発光層１５０が青色発光層である場合、青色ドーパントとしては公知の材料が使用可能
であるが、例えば、ペリレン（ｐｅｒｙｌｅｎｅ）およびその誘導体、ビス［２－（４，
６－ジフルオロフェニル）ピリジネート］ピコリネートイリジウム（ＩＩＩ）（ＦＩｒｐ
ｉｃ）などのイリジウム（Ｉｒ）錯体等を使用することができる。
【０１３１】
　また、発光層１５０が赤色発光層である場合、赤色ドーパントとしては公知の材料が使
用可能であるが、例えば、ルブレン（ｒｕｂｒｅｎｅ）およびその誘導体、４－ジシアノ
メチレン－２－（ｐ－ジメチルアミノスチリル）－６－メチル－４Ｈ－ピラン（ＤＣＭ）
およびその誘導体、ビス（１－フェニルイソキノリン）（アセチルアセトネート）イリジ
ウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（ｐｉｑ）２（ａｃａｃ））などのイリジウム錯体、オスミウム（
Ｏｓ）錯体、白金錯体等を使用することができる。
【０１３２】
　また、発光層１５０が緑色発光層である場合、緑色ドーパントとしては公知の材料が使
用可能であるが、例えば、クマリン（ｃｏｕｍａｒｉｎ）およびその誘導体、トリス（２
－フェニルピリジン）イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（ｐｐｙ）３）、トリス（２－（３－
ｐ－キシイル）フェニル）ピリジン　イリジウム（ＩＩＩ）（ＴＥＧ）、トリス（アセチ
ルアセトナート）イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（ａｃａｃ）３）などのイリジウム錯体等
を使用することができる。
【０１３３】
　本発明に係る電荷輸送材料が発光層に用いられる場合、発光層のホスト全体に対する含
有量は、１０～１００重量％（乾燥重量）であり、好ましくは５０～１００重量％（乾燥
重量）である。
【０１３４】
　電子輸送層１６０は、電子を輸送する機能を有する電子輸送材料を含む層であり、真空
蒸着法、スピンコーティング法、インクジェット法などを用いて発光層１５０上に形成さ
れる。また、電子輸送層１６０は、具体的には、約１０ｎｍ～約１００ｎｍ、より具体的
には、約１５ｎｍ～約７０ｎｍの厚さにて形成されてもよい。なお、電子輸送層１６０は
、例えば、リチウムキノレート（Ｌｉｑ）などのＬｉ錯体、トリス（８－キノリノラト）
アルミニウム（Ａｌｑ３）などのキノリン（ｑｕｉｎｏｌｉｎｅ）誘導体、１，２，４－
トリアゾール誘導体（ＴＡＺ）、ビス（２－メチル－８－キノリノラト）－（ｐ－フェニ
ルフェノラート）－アルミニウム（ＢＡｌｑ）、ベリリウムビス（ベンゾキノリン－１０
－オラート）（ＢｅＢｑ２）などを用いて形成することができる。これら電子輸送層形成
用材料は、市販品を用いてもよいし合成品を用いてもよい。市販品の例としては、ＫＬＥ
Ｔ－０１、ＫＬＥＴ－０２、ＫＬＥＴ－０３、ＫＬＥＴ－１０、ＫＬＥＴ－Ｍ１（以上、
ケミプロ化成株式会社製）等が挙げられる。また、これら電子輸送層形成用材料は、単独
でもまたは２種以上組み合わせて用いてもよい。
【０１３５】
　電子注入層１７０は、第２電極１８０からの電子の注入を容易にする機能を備えた層で
あり、真空蒸着法などを用いて電子輸送層１６０上に形成される。また、電子注入層１７
０は、具体的には、約０．１ｎｍ～約１０ｎｍ、より具体的には、約０．３ｎｍ～約９ｎ
ｍの厚さにて形成されてもよい。なお、電子注入層１７０は、公知の材料を用いて形成す
ることができるが、例えば、フッ化リチウム（ＬｉＦ）、塩化ナトリウム（ＮａＣｌ）、
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用いて形成することができる。
【０１３６】
　第２電極１８０は、例えば、カソードであり、蒸着法またはスパッタリング法などを用
いて電子注入層１７０上に形成される。具体的には、第２電極１８０は、仕事関数が小さ
い金属、合金、導電性化合物等で反射型電極として形成される。第２電極１８０は、例え
ば、リチウム（Ｌｉ）、マグネシウム（Ｍｇ）、アルミニウム（Ａｌ）、アルミニウム－
リチウム（Ａｌ－Ｌｉ）、カルシウム（Ｃａ）、マグネシウム－インジウム（Ｍｇ－Ｉｎ
）、マグネシウム－銀（Ｍｇ－Ａｇ）などで形成されてもよい。また、第２電極１８０は
、酸化インジウムスズ（ＩＴＯ）、酸化インジウム亜鉛（ＩＺＯ）などを用いて透過型電
極として形成されてもよい。
【０１３７】
　以上にて、本発明の一実施形態に係る有機発光素子１００の構造の一例について説明し
たが、本発明の一実施形態に係る有機発光素子１００の構造は、上記例示に限定されない
。本発明の一実施形態に係る有機発光素子１００は、公知の他の様々な有機発光素子の構
造を用いて形成されてもよい。例えば、有機発光素子１００は、正孔注入層１３０、正孔
輸送層１４０、電子輸送層１６０、および電子注入層１７０のうち１層以上を備えていな
くともよい。また、有機発光素子１００の各層は、単層で形成されてもよく、複数層で形
成されてもよい。
【０１３８】
　さらに、有機発光素子１００は、三重項励起子または正孔が電子輸送層１６０に拡散す
る現象を防止するために、正孔輸送層１４０と発光層１５０との間に正孔阻止層を備えて
いてもよい。なお、正孔阻止層は、例えば、オキサジアゾール（ｏｘａｄｉａｚｏｌｅ）
誘導体、トリアゾール（ｔｒｉａｚｏｌｅ）誘導体、またはフェナントロリン（ｐｈｅｎ
ａｎｔｈｒｏｌｉｎｅ）誘導体などによって形成することができる。
【実施例】
【０１３９】
　本発明の効果を、以下の実施例および比較例を用いて説明する。ただし、本発明の技術
的範囲が以下の実施例のみに制限されるわけではない。
【０１４０】
　以下の合成例では、以下で示す方法により各種分析を行った。
【０１４１】
　（重量平均分子量の測定）
　（共）重合体の重量平均分子量（Ｍｗ）は、ポリスチレンを標準物質として用いてＧＰ
Ｃ（ゲル・パーミエーション・クロマトグラフィー）により下記条件で測定する。
【０１４２】
【化２６】

【０１４３】
　合成例１
　以下反応によって、下記構造を有する単量体（Ａ９）を合成した。
【０１４４】
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【化２７】

【０１４５】
　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、９－（４－ビフェニリル）３－ブロモカルバゾ
ール（１０．０ｇ）、アニリン（２．４６ｇ）、トリス（ジベンジリデンアセトン）ジパ
ラジウム（０．６９０ｇ）、１，１’－ビス（ジフェニルホスフィノ）フェロセン（１．
６６ｇ）、ナトリウムｔｅｒｔ－ブトキシド（４．８２ｇ）、トルエン（１００ｍＬ）を
入れ、１１０℃で３時間加熱した。室温（２５℃）まで放冷し、不溶物をセライトでろ別
した。ろ液から溶媒を減圧留去し、カラムクロマトグラフィーで精製し、９－（４－ビフ
ェニリル）－Ｎ－フェニル－９Ｈ－カルバゾール－３－アミン（５．８４ｇ）を得た。
【０１４６】
　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、９－（４－ビフェニリル）－Ｎ－フェニル－９
Ｈ－カルバゾール－３－アミン（５．８０ｇ）、４－ブロモ－４’－ビニルビフェニル（
３．６１ｇ）、トリス（ジベンジリデンアセトン）ジパラジウム（０．６４８ｇ）、トリ
－ｔｅｒｔ－ブチルホスニウムテトラフルオロボラート（０．４３０ｇ）、ナトリウムｔ
ｅｒｔ－ブトキシド（２．９６ｇ）、キシレン（８０ｍＬ）を入れ、１４０℃で３時間加
熱した。室温（２５℃）まで放冷し、不溶物をセライトでろ別した。ろ液から溶媒を減圧
留去し、カラムクロマトグラフィー、および再結晶し、単量体（Ａ９）（０．８５５ｇ）
を得た。
【０１４７】
　合成例２
　以下の方法によって、下記構造を有する単量体（Ｂ７）を合成した。
【０１４８】

【化２８】

【０１４９】
　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、９－（ビシクロ［４．２．０］オクタ－１（６
），２，４－トリエン－３－イル）－９－（ビシクロ［４．２．０］オクタ－１，３，５
－トリエン－３－イル）－２－ブロモ－９Ｈ－フルオレン（１．００ｇ）、２－（９，９
－ジオクチル－７ビニル－９Ｈ－フルオレン－２－イル）－４，４，５，５－テトラメチ
ル－１，３，２－ジオキサボロラン（１．２１ｇ）、トリ－ｔｅｒｔ－ブチルホスニウム
テトラフルオロボラート（０．１２９ｇ）、トリス（ジベンジリデンアセトン）ジパラジ
ウム（０．１０ｇ）、炭酸カリウム（０．６３ｇ）、１，２－ジメトキシエタン（ＤＭＥ
）（９ｍＬ）、水（４ｍＬ）を加え、８５℃で５時間加熱した。室温（２５℃）まで放冷
し、不溶物をセライトでろ別した。ろ液から溶媒を減圧留去し、カラムクロマトグラフィ
ー、および再結晶し、単量体Ｂ２（１．２０ｇ）を得た。
【０１５０】
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　合成例３
　以下の方法によって、下記構造を有する比較単量体（Ｃ１）を合成した。
【０１５１】
【化２９】

【０１５２】
　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、Ｎ－４－ブロモフェニル－Ｎ，Ｎ－ビスフェニ
ルアミン（５．０１ｇ）、４－メトキシアニリン（２．１６ｇ）、トリス（ジベンジリデ
ンアセトン）ジパラジウム（０．５７２ｇ）、１,１'-ビス（ジフェニルホスフィノ）フ
ェロセン（１．３８４ｇ）、ナトリウムｔｅｒｔ－ブトキシド（２．９７ｇ）、トルエン
（７８ｍＬ）を入れ、１１０℃で６時間加熱した。室温（２５℃）まで放冷し、不溶物を
セライトでろ別した。ろ液から溶媒を減圧留去し、カラムクロマトグラフィーで精製し、
Ｎ－（４－メトキシフェニル）－Ｎ’，Ｎ’－ジフェニル－ベンゼン１,４－ジアミン（
４．５７ｇ）を得た。
【０１５３】
　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、Ｎ－（４－メトキシフェニル）－Ｎ’，Ｎ’－
ジフェニル－ベンゼン－１－４ジアミン（１．１１ｇ）、４－ブロモスチレン（０．６６
３ｇ）、トリス（ジベンジリデンアセトン）ジパラジウム（０．１３８ｇ）、テトラブチ
ルホスフィン・フェロセン（０．１７６ｇ）、ナトリウムｔｅｒｔ－ブトキシド（０．５
８８ｇ）、トルエン（１５ｍＬ）を入れ、１１０℃で６時間加熱した。室温（２５℃）ま
で放冷し、不溶物をセライトでろ別した。ろ液から溶媒を減圧留去し、カラムクロマトグ
ラフィーで精製し、単量体Ｃ１（０．６０４ｇ）を得た。
【０１５４】
　合成例４
　以下の方法によって、下記構造を有する比較単量体（Ｂ２）を合成した。
【０１５５】

【化３０】

【０１５６】
　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、アニリン（２．７９ｇ）、３－ブロモビシクロ
［４，２，０］オクタ－１（６）、２，４－トリエン（１１．５ｇ）、トリス（ジベンジ
リデンアセトン）ジパラジウム（０．５４９ｇ）、トリ－ｔｅｒｔ－ブチルホスニウムテ
トラフルオロボラート（０．６９６ｇ）、ナトリウムｔｅｒｔ－ブトキシド（８．５５ｇ
）、トルエン（１５０ｍＬ）を入れ、１１０℃で２時間加熱した。室温（２５℃）まで放
冷し、不溶物をセライトでろ別した。ろ液から溶媒を減圧留去し、カラムクロマトグラフ
ィーで精製し、Ｎ－（ビシクロ［４．２．０］オクタ－１，３，５－トリエン－３－イル
）－Ｎ－フェニルビシクロ［４．２．０］オクタ－１（６），２，４－トリエン－３－ア
ミン（９．１６ｇ）を得た。
【０１５７】
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　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、Ｎ－（ビシクロ［４．２．０］オクタ－１，３
，５－トリエン－３－イル）－Ｎ－フェニルビシクロ［４．２．０］オクタ－１（６），
２，４－トリエン－３－アミン（６．１２ｇ）、ジメチルホルムアミド（ＤＭＦ）（４１
．２ｍＬ）を入れ、氷水で冷却した。ＤＭＦ（２０．６ｍＬ）に溶解したＮ－ブロモスク
シンイミド（３．６７ｇ）を滴下し、２時間撹拌した。トルエン（１５０ｍＬ）を加え、
水で洗浄し、硫酸マグネシウムで乾燥した。溶媒を減圧留去し、カラムクロマトグラフィ
ーで精製し、Ｎ－（ビシクロ［４．２．０］オクタ－１，３，５－トリエン－３－イル）
－Ｎ－（４－ブロモフェニル）ビシクロ［４．２．０］オクタ－１（６），２，４－トリ
エン－３－アミン（７．０８ｇ）を得た。
【０１５８】
　アルゴンで置換した四つ口フラスコに、Ｎ－（ビシクロ［４．２．０］オクタ－１，３
，５－トリエン－３－イル）－Ｎ－（４－ブロモフェニル）ビシクロ［４．２．０］オク
タ－１（６），２，４－トリエン－３－アミン（６．４５ ｇ）、４－ビニルフェニルボ
ロン酸（３．０３ｇ）、テトラキス（トリフェニルホルフィン）パラジウム（０．４０ｇ
）、炭酸カリウム（７．７３ｇ）、１，２－ジメトキシエタン（ＤＭＥ）（６８ｍＬ）、
水（１７ｍＬ）を加え、８５℃で５時間加熱した。室温（２５℃）まで放冷し、不溶物を
セライトでろ別した。ろ液から溶媒を減圧留去し、カラムクロマトグラフィー、および再
結晶し、単量体（Ｂ２）（３．６７ｇ）を得た。
【０１５９】
　実施例１
　以下の方法によって、上記合成例１で合成した単量体（Ａ９）および合成例２で合成し
た単量体（Ｂ７）を用いて、下記構造を有する正孔輸送材料（１）を合成した。
【０１６０】
【化３１】

【０１６１】
　詳細には、シュレンク管に、合成例１で合成した単量体（Ａ９）（７９５ｍｇ）、合成
例２で合成した単量体（Ｂ７）（１１８ｍｇ）、アゾビスイソブチロニトリル（４．５ｍ
ｇ）、トルエン（９ｍｌ）を入れ、バブリング、凍結脱気の後、６０度にて６時間加熱撹
拌した。室温まで冷却し、良溶媒をＴＨＦ、貧溶媒を過剰量のメタノールとし再沈を５回
行い、析出物を真空乾燥し、単量体（Ａ９）および単量体（Ｂ７）の共重合体（単量体（
Ａ９）由来の構成単位（Ａ）：単量体（Ｂ７）由来の構成単位（Ｂ）＝９０：１０（モル
比））（５００ｍｇ）を得た。このようにして得られた共重合体を比較正孔輸送材料（１
）と称する。
【０１６２】
　このようにして得られた正孔輸送材料（１）の重量平均分子量（Ｍｗ）を測定したとこ
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ろ、２９，０００であった。
【０１６３】
　比較例１
　以下の方法によって、上記合成例３で合成した単量体（Ｃ１）および合成例４で合成し
た単量体（Ｂ２）下記構造を有する比較正孔輸送材料（２）を合成した。
【０１６４】
【化３２】

【０１６５】
　詳細には、シュレンク管に、合成例３で合成した単量体（Ｃ１）（１６０ｍｇ）、合成
例４で合成した単量体（Ｂ２）（１．６９ｇ）、アゾビスイソブチロニトリル（８．０ｍ
ｇ）、トルエン（８ｍｌ）を入れ、バブリング、凍結脱気の後、６０度にて６時間加熱撹
拌した。室温まで放冷し、良溶媒をＴＨＦ、貧溶媒を過剰量のメタノールとし再沈を５回
行い、析出物を真空乾燥し、単量体（Ｃ１）および単量体（Ｂ２）の共重合体（単量体（
Ｃ１）由来の構成単位（Ｃ）：単量体（Ｂ２）由来の構成単位（Ｄ）＝９０：１０（モル
比））（１．８０ｇ）を得た。このようにして得られた共重合体を比較正孔輸送材料（２
）と称する。
【０１６６】
　このようにして得られた正孔輸送材料（２）の重量平均分子量（Ｍｗ）を測定したとこ
ろ、２５，０００であった。
【０１６７】
　実施例２
　ストライプ状のＩＴＯが配置されたＩＴＯ付きガラス基板上に、ＰＥＤＯＴ－ＰＳＳ（
Ｓｉｇｍａ－Ａｌｄｒｉｃｈ製）を厚さ（乾燥膜厚）が３０ｎｍになるようにスピンコー
ト法にて塗布し、厚さ（乾燥膜厚）３０ｎｍの正孔注入層を形成した。
【０１６８】
　次に、実施例１で合成した正孔輸送材料（１）をキシレン（溶媒）に１重量％濃度で溶
解して正孔輸送層形成用塗布液（１）を調製した。上記で形成した正孔注入層上に、この
正孔輸送層形成用塗布液（１）を厚さ（乾燥膜厚）が３０ｎｍになるようにスピンコート
法にて塗布し、２３０℃で１時間加熱して、厚さ（乾燥膜厚）３０ｎｍの正孔輸送層を形
成した。
【０１６９】
　さらに、上記で形成した正孔輸送層上に、２種のホスト材料として、３，６－ビス（ト
リフェニルシリル）カルバゾール（以下、ｍＣＰ）及び４，４’－ビス（カルバゾール－
９－イル）ビフェニル（以下、ＣＢＰ）を、ｍＣＰ：ＣＢＰ＝７：３（重量比）の割合で
、ドーパント材料としてトリス（２－（３－ｐ－キシイル）フェニル）ピリジン　イリジ
ウム（ＩＩＩ）（ＴＥＧ）が１０％ドープされるように、真空蒸着装置にて共蒸着し、厚
さ３０ｎｍの発光層を正孔注入層上に形成した。
【０１７０】
　上記で形成した発光層上に、リチウムキノレート（以下、Ｌｉｑ）及びＫＬＥＴ－０３
（ケミプロ化成（株）製）を真空蒸着装置にて共蒸着させて、厚さが５０ｎｍの電子輸送
層を発光層上に形成した。
【０１７１】
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　上記で形成した電子輸送層上に、フッ化リチウム（以下、ＬｉＦ）を真空蒸着装置にて
蒸着させて、厚さ１ｎｍの電子注入層を電子輸送層上に形成した。
【０１７２】
　上記で形成した電子注入層上に、アルミニウム（以下、Ａｌ）を真空蒸着装置にて蒸着
させて、厚さが１００ｎｍの電極（陰極）を電子注入層上に形成した。これにより、有機
電界発光素子（１）を得た。
【０１７３】
　比較例２
　上記実施例１において、正孔輸送材料（１）の代わりに、上記比較例１で合成した比較
正孔輸送材料（２）を使用して正孔輸送層を形成する以外は、実施例１と同様にして、比
較有機電界発光素子（２）を得た。
【０１７４】
　上記実施例１で得られた有機電界発光素子（１）及び比較例１で得られた比較有機電界
発光素子（２）について、下記方法によって耐久性を評価した。結果を下記表１に示す。
なお、下記表１において、実施例１の素子寿命は、比較例１の比較有機電界発光素子（２
）の素子寿命を１００とした場合の延長度として表す。
【０１７５】
　［耐久性の評価］
　下記方法に従って、素子寿命を測定する。
【０１７６】
　すなわち、上記各素子に直流定電圧電源（例えば、ソースメーター　ＫＥＹＥＮＣＥ製
）を用いて電圧を加えると、ある一定電圧で電流が流れ始め、素子が発光を開始する。発
光を輝度測定装置（例えば、ＳＲ－３：Ｔｏｐｃｏｍ製）で捕え、徐々に電流を上昇させ
、輝度が１０００ｃｄ／ｍ２になったところで電流を一定とし、放置する。輝度測定装置
で測定した輝度の値が変動（徐々に低下）し、初期の輝度値の８０％になったところまで
の時間を「素子寿命（時間）」とする。
【０１７７】
【表１】

【０１７８】
　上記表１の結果から、実施例１の有機電界発光素子（１）は、比較例１の比較有機電界
発光素子（２）に比して、素子寿命を有意に向上できることが分かる。これは、正孔輸送
層に使用された正孔輸送材料（１）の電荷耐性が、比較正孔輸送材料（２）に比べ、高い
ため、素子寿命を向上できたと推測される。
【符号の説明】
【０１７９】
　　１００　　有機電界発光素子、
　　１１０　　基板、
　　１２０　　第１電極、
　　１３０　　正孔注入層、
　　１４０　　正孔輸送層、
　　１５０　　発光層、
　　１６０　　電子輸送層、
　　１７０　　電子注入層、
　　１８０　　第２電極。
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