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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記一般式［１］で示される化合物であることを特徴とする、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フル
オレン化合物。
【化１】

（式［１］において、Ｘ1及びＸ2は、それぞれ水素原子、置換あるいは無置換のアリール
基又は置換あるいは無置換のアルキル基を表し、同じであっても異なっていてもよい。Ａ
ｒ1及びＡｒ2は、それぞれフェニレン基、ピレニレン基、ナフチレン基、フルオレニレン
基、フェナントリレン基、フルオランテニレン基、アントリレン基及びクリセニレン基か
ら選択されるアリーレン基を表し、同じであっても異なっていてもよい。尚、上記アリー
レン基は、さらに置換基を有してもよい。Ｒ1及びＲ2は、それぞれアルキル基を表し、同
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じであっても異なっていてもよい。Ｒ3乃至Ｒ12は、水素原子である。ａ及びｂは、それ
ぞれ０乃至３の整数である。ただしａ＋ｂは１以上４以下である。ａが２以上のとき、複
数のＡｒ1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよい。ｂが２以上のとき、複数のＡ
ｒ2は同じであっても異なっていてもよい。）
【請求項２】
　前記ａが０であり、前記Ｘ１が水素原子又は置換あるいは無置換のアルキル基であるこ
とを特徴とする、請求項１に記載のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物。
【請求項３】
　前記Ａｒ２が、置換あるいは無置換のフェニレン基、置換あるいは無置換のビフェニレ
ン基、置換あるいは無置換のターフェニレン基、置換あるいは無置換のナフチレン基、置
換あるいは無置換のアントリレン基、置換あるいは無置換のフェナントリレン基、置換あ
るいは無置換のピレニレン基及び置換あるいは無置換のフルオレニレン基より選ばれる置
換基であることを特徴とする、請求項１又は２に記載のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化
合物。
【請求項４】
　前記Ｒ1及びＲ2がメチル基であり、
　前記アリーレン基が、ナフチレン基又はフルオレニレン基であることを特徴とする、請
求項１乃至３のいずれか一項に記載のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物。
【請求項５】
　陽極と陰極と、
　該陽極と該陰極との間に挟持される有機化合物層と、から構成され、
　該有機化合物層に請求項１乃至４のいずれか一項に記載のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレ
ン化合物が少なくとも一種類含まれることを特徴とする、有機発光素子。
【請求項６】
　前記ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物が発光層に含まれることを特徴とする、請求
項５に記載の有機発光素子。
【請求項７】
　前記発光層がホストとゲストとから構成され、
　前記ホストが前記ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物であることを特徴とする、請求
項６に記載の有機発光素子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン及びそれを使用した有機発光素子に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機発光素子は、陽極と陰極と間に蛍光性有機化合物又は燐光性有機化合物を含む薄膜
が挟持されている電子素子である。また各電極からホール（正孔）及び電子を注入するこ
とで、蛍光性化合物又は燐光性化合物の励起子が生成され、この励起子が基底状態に戻る
際に、有機発光素子は光を放出する。
【０００３】
　有機発光素子における最近の進歩は著しく、その特徴は、低印加電圧で高輝度、発光波
長の多様性、高速応答性、発光デバイスの薄型化・軽量化が可能であることが挙げられる
。このことから、有機発光素子は広汎な用途への可能性を示唆している。
【０００４】
　しかしながら、現状では更なる高輝度の光出力あるいは高変換効率が必要である。また
、長時間の使用による経時変化や酸素を含む雰囲気気体や湿気等による劣化等の耐久性の
面で未だ多くの問題がある。
【０００５】
　さらにはフルカラーディスプレイ等への応用を考えた場合、色純度のよい青、緑、赤の
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発光が必要となるが、これらの問題に関してもまだ十分に解決したとはいえない。
【０００６】
　ここで上述した問題を解決するために、有機発光素子の構成材料としてジベンゾ［ｃ，
ｇ］フルオレン化合物が提案されている。ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物やジベン
ゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物を構成材料として使用した有機発光素子の例として、特許
文献１及び２、並びに非特許文献１が挙げられている。
【０００７】
　特許文献１に示されるジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレンは、５位及び９位にオキサジアゾ
ール、チアジアゾ－ル、トリアゾール、ジアリールアミン、カルバゾール基等のホール輸
送性の複素環基が置換されている。
【０００８】
　また、特許文献２に示されるジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレンも、５位及び９位にチオフ
ェン、カルバゾール等の複素環基が置換されている。
【０００９】
　一方、非特許文献１にはジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格を有するポリマーを構成材
料として使用した有機発光素子の特性について報告がなされている。ただし、ポリマー材
料で示された特性は、低分子材料にそのまま反映されるとは限らない。なぜならポリマー
材料は、低分子材料とは異なり分子量分布を有するものであり、様々な分子量の化合物の
混合物であると共に、一定の幅を持ったエネルギー分布を持つ材料であるからである。こ
のため、例えばポリマー材料における発光挙動は低分子材料の発光挙動とは根本的に異な
るものである。
【００１０】
【特許文献１】ＷＯ２００３／０５１０９２号パンフレット
【特許文献２】米国特許出願公開第２００４／０１３１８８０号明細書
【非特許文献１】Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ，ｐｈｏｔｏｐｈｙｓｉｃｓ，ａｎｄ　ｅｌｅｃｔ
ｒｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ　ｏｆ　ｐｏｌｙ（ｄｉｂｅｎｚｏ　ｆｌｕｏｒｅｎｅ）
ｓ．（Ｗｅｉ－Ｚｈｉ　Ｗａｎｇ他，Ｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌａｒ　Ｒａｐｉｄ　Ｃｏ
ｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ，Ｖｏｌ．２７，Ｎｏ．１４，ｐ．１１４２（２００６））
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１１】
　本発明の目的は、主に有機発光素子用材料として使用される、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フル
オレン化合物を提供することである。また、本発明の他の目的は、低い駆動電圧において
、発光効率がよく耐久性が高い有機発光素子を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１２】
　本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、下記一般式［１］で示される化合物
であることを特徴とする。
【００１３】
【化１】

（式［１］において、Ｘ1及びＸ2は、それぞれ水素原子、置換あるいは無置換のアリール
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基又は置換あるいは無置換のアルキル基を表し、同じであっても異なっていてもよい。Ａ
ｒ1及びＡｒ2は、それぞれフェニレン基、ピレニレン基、ナフチレン基、フルオレニレン
基、フェナントリレン基、フルオランテニレン基、アントリレン基及びクリセニレン基か
ら選択されるアリーレン基を表し、同じであっても異なっていてもよい。尚、上記アリー
レン基は、さらに置換基を有してもよい。Ｒ1及びＲ2は、それぞれアルキル基を表し、同
じであっても異なっていてもよい。Ｒ3乃至Ｒ12は、水素原子である。ａ及びｂは、それ
ぞれ０乃至３の整数である。ただしａ＋ｂは１以上４以下である。ａが２以上のとき、複
数のＡｒ1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよい。ｂが２以上のとき、複数のＡ
ｒ2は同じであっても異なっていてもよい。）
【発明の効果】
【００１４】
　本発明によれば、主に有機発光素子用材料として使用される、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フル
オレン化合物を提供することができる。また本発明によれば、低い駆動電圧において、発
光効率がよく耐久性が高い有機発光素子を提供することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１５】
　まず本発明のジベンゾフルオレン化合物について詳細に説明する。
【００１６】
　本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、下記一般式［１］で示される化合物
であることを特徴とする。
【００１７】

【化２】

【００１８】
　式［１］において、Ｘ1及びＸ2は、それぞれ水素原子、置換あるいは無置換のアリール
基又は置換あるいは無置換のアルキル基を表す。
【００１９】
　Ｘ1又はＸ2で表されるアリール基として、フェニル基、ナフチル基、アズレニル基、ア
セナフチレニル基、インダセニル基、ビフェニレニル基、フルオレニル基、アントトリル
基、フェナントリル基、ピレニル基、クリセニル基、ベンゾフルオレニル基、テトラフェ
ニル基、ナフタセニル基、トリフェニレニル基、フルオランテニル基、ピセニル基、ペン
タセニル基、ペリレニル基、ベンゾフルオランテニル基、ナフトフルオランテニル基等が
挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００２０】
　Ｘ1又はＸ2で表されるアルキル基として、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、ｉｓ
ｏ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチ
ル基、ｎ－ペンチル基、ネオペンチル基、ｎ－ヘキシル基、ｎ－オクチル基、ｎ－デシル
基、ｎ－ドデシル基、シクロプロピル基、シクロブチル基、シクロペンチル基、シクロヘ
キシル基、ノルボルニル基、アダマンチル基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定さ
れるものではない。
【００２１】
　上記アリール基及びアルキル基が有してもよい置換基として、メチル基、エチル基、プ
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ロピル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチ
ル基等のアルキル基、フェニル基、ターフェニル基、ナフチル基、ビフェニル基、フルオ
レニル基、９，９－ジメチルフルオレニル基、フェナントリル基、クリセニル基等のアリ
ール基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００２２】
　尚、Ｘ1及びＸ2は同じであっても異なっていてもよい。
【００２３】
　Ａｒ1及びＡｒ2は、それぞれ置換あるいは無置換のアリーレン基を表す。
【００２４】
　Ａｒ1又はＡｒ2で表されるアリーレン基として、フェニレン基、ナフチレン基、アズレ
ニレン基、アセナフチレニレン基、インダセニレン基、ビフェニレン基、ターフェニレン
基、フルオレニレン基、アントリレン基、フェナントリレン基、ピレニレン基、クリセニ
レン基、ベンゾフルオレニレン基、テトラフェニレン基、ナフタセニレン基、トリフェニ
レン基、フルオランテニレン基、ピセニレン基、ペンタセニレン基、ペリレニレン基、ベ
ンゾフルオランテニレン基、ナフトフルオランテニレン基、下記の縮合環に由来する２価
の置換基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００２５】
【化３】

【００２６】
　ここでＡｒ1又はＡｒ2で表されるアリーレン基として、好ましくは、フェニレン基、ビ
フェニレン基、ターフェニレン基、ナフチレン基、アントリレン基、フェナントリレン基
、ピレニレン基及びフルオレニレン基より選ばれる置換基である。
【００２７】
　上記アリーレン基が有してもよい置換基として、メチル基、エチル基、プロピル基、ｔ
ｅｒｔ－ブチル基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基等のアル
キル基、フェニル基、ターフェニル基、ナフチル基、ビフェニル基、フルオレニル基、９
，９－ジメチルフルオレニル基、フェナントリル基、クリセニル基等のアリール基等が挙
げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００２８】
　Ａｒ1及びＡｒ2は同じであっても異なっていてもよい。
【００２９】
　Ｒ1乃至Ｒ12は、それぞれ水素原子又は置換あるいは無置換のアルキル基を表す。
【００３０】
　Ｒ1乃至Ｒ12で表されるアルキル基として、メチル基、エチル基、ｎ－プロピル基、ｉ
ｓｏ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブ
チル基、ｎ－ペンチル基、ネオペンチル基、ｎ－ヘキシル基、ｎ－オクチル基、ｎ－デシ
ル基、ｎ－ドデシル基、シクロプロピル基、シクロブチル基、シクロペンチル基、シクロ
ヘキシル基、ノルボルニル基、アダマンチル基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定
されるものではない。
【００３１】
　上記アルキル基が有してもよい置換基として、メチル基、エチル基、プロピル基、ｔｅ
ｒｔ－ブチル基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基等のアルキ
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ル基、フェニル基、ターフェニル基、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、クリセニル基等のアリール基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定さ
れるものではない。
【００３２】
　Ｒ1乃至Ｒ12は同じであっても異なっていてもよい。
【００３３】
　ａ及びｂは、それぞれ０乃至３の整数である。ただしａ＋ｂは１以上４以下である。
【００３４】
　ａが２以上のとき、複数のＡｒ1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよい。
【００３５】
　ｂが２以上のとき、複数のＡｒ2は同じであっても異なっていてもよい。
【００３６】
　本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物において、式［１］中のａが０であり、
Ｘ1が水素原子又は置換あるいは無置換のアルキル基である態様も好ましい。
【００３７】
　次に、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物の合成方法について説明する。本
発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、例えば、Ｔｅｔｒａｈｅｄｒｏｎ　Ｌｅ
ｔｔｅｒｓ，Ｖｏｌ．４５，Ｉｓｓｕｅ１７，ｐ．３４８５（２００４）、Ｊｏｕｒｎａ
ｌ　ｏｆ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｓｏｃｉｅｔｙ，ｐ．６７９（１９４１）、Ｍａｃｒｏｍ
ｏｌｅｃｕｌａｒ　Ｒａｐｉｄ　Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ，Ｖｏｌ．２７，Ｎｏ．
１４，ｐ．１１４２（２００６）、Ｂｕｌｌｅｔｉｎ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ
　Ｓｏｃｉｅｔｙ　ｏｆ　Ｊａｐａｎ，Ｖｏｌ．６２，Ｎｏ．２，ｐ．４３９（１９８９
）、Ｅｕｒｏｐｅａｎ　Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，
Ｉｓｓｕｅ　４，ｐ．７０１（１９９８）等を参考にして合成することができる。
【００３８】
　本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、具体的には以下の工程（Ｉ）、（Ｉ
Ｉ）を経て合成することができる。
【００３９】
　（Ｉ）ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレンのハロゲン体又はボロン酸誘導体の合成
　（ＩＩ）（Ｉ）で合成したボロン酸誘導体又はハロゲン体からカップリング反応を利用
するジベンゾフルオレン化合物の合成
　まず工程（Ｉ）について説明する。ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレンの臭素置換体は、例
えば、下記のＳｃｈｅｍｅ１に示される方法により合成することができる。
【００４０】
【化４】

【００４１】
　尚、Ｓｃｈｅｍｅ１において、化合物［１－５］から化合物［ＨＬ－１］又は化合物［
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ＨＬ－２］を合成する際には、臭素化剤であるベンジルトリメチルアンモニウムトリブロ
ミド（ＢＴＭＡＢｒ3）の添加量を制御する必要がある。
【００４２】
　尚、Ｓｃｈｅｍｅ１でジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレンの臭素置換体（化合物［ＨＬ－１
］、化合物［ＨＬ－２］）を得た後、下記のＳｃｈｅｍｅ２，３に示される方法により、
臭素をメチルスルホニル基に置換してメチルスルホニル基置換体を合成してもよい。
【００４３】
【化５】

【００４４】
　一方、下記のＳｃｈｅｍｅ４，５に示される方法により、臭素置換体である化合物［Ｈ
Ｌ－１］又は化合物［ＨＬ－２］からボロン酸エステル誘導体である化合物［ＰＢＤ－１
］又は［ＰＢＤ－２］を合成することができる。
【００４５】
【化６】

【００４６】
　尚、ボロン酸エステル誘導体を合成する代わりに、下記のＳｃｈｅｍｅ６，７に示され
る方法により、臭素置換体である化合物［ＨＬ－１］又は化合物［ＨＬ－２］からボロン
酸誘導体である化合物［ＢＡＤ－１］又は［ＢＡＤ－２］を合成してもよい。
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【００４７】
【化７】

【００４８】
　次に、工程（ＩＩ）について説明する。
【００４９】
　工程（ＩＩ）を行う際に、カップリング反応の組み合わせとしては、上述した臭素置換
体又はメチルスルホニル基置換体と、上述したボロン酸エステル誘導体又はボロン酸誘導
体との組み合わせである。
【００５０】
　以下にカップリング反応の具体例を挙げる。
【００５１】
　第一の例として、Ｓｃｈｅｍｅ８乃至Ｓｃｈｅｍｅ１０に示される臭素置換体とボロン
酸エステル誘導体又はボロン酸誘導体との組み合わせが挙げられる。
【００５２】
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【化８】

【００５３】
　ただし、上記Ｓｃｈｅｍｅ８に示されるカップリング反応を行うに当たり、使用するボ
ロン酸エステル誘導体及びボロン酸誘導体は、上記の［ＰＢ－１］に限定されるものでは
ない。例えば、下記表１に示されるボロン酸エステル誘導体及びボロン酸誘導体も使用す
ることができる。
【００５４】
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【表１】

【００５５】
　また、上記Ｓｃｈｅｍｅ９に示されるカップリング反応を行うに当たり、使用するボロ
ン酸エステル誘導体及びボロン酸誘導体は、上記の［ＰＢ－２］に限定されるものではな
い。例えば、下記表２に示されるボロン酸エステル誘導体及びボロン酸誘導体も使用する
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【００５６】
【表２】

【００５７】
　さらに、上記Ｓｃｈｅｍｅ１０に示されるカップリング反応を行うに当たり、使用する
ボロン酸エステル誘導体及びボロン酸誘導体は、上記の［ＰＢ－３］及び［ＰＢ－４］に
限定されるものではない。例えば、下記表３に示されるボロン酸エステル誘導体及びボロ
ン酸誘導体も使用することができる。
【００５８】
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【表３】

【００５９】
　第二の例として、Ｓｃｈｅｍｅ１１乃至Ｓｃｈｅｍｅ１３に示されるボロン酸エステル
誘導体とメチルスルホニル基置換体又はハロゲン化物の組み合わせが挙げられる。
【００６０】
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【化９】

【００６１】
　ただし、上記Ｓｃｈｅｍｅ１１に示されるカップリング反応を行うに当たり、使用する
メチルスルホニル基置換体及びハロゲン化物は、上記の［Ｈａｌｏ－１］に限定されるも
のではない。例えば、下記表４に示されるメチルスルホニル基置換体及びハロゲン化物も
使用することができる。
【００６２】
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【表４】

【００６３】
　また、上記Ｓｃｈｅｍｅ１２に示されるカップリング反応を行うに当たり、使用するメ
チルスルホニル基置換体及びハロゲン化物は、上記の［Ｈａｌｏ－２］に限定されるもの
ではない。例えば、下記表５に示されるメチルスルホニル基置換体及びハロゲン化物も使
用することができる。
【００６４】
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【表５】

【００６５】
　さらに、上記Ｓｃｈｅｍｅ１３に示されるカップリング反応を行うに当たり、使用する
メチルスルホニル基置換体及びハロゲン化物は、上記の［Ｈａｌｏ－３］及び［Ｈａｌｏ
－４］に限定されるものではない。例えば、下記表６に示されるメチルスルホニル基置換
体及びハロゲン化物も使用することができる。
【００６６】
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【表６】

【００６７】
　本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、炭化水素のみからなるアリール基を
有する。ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレンの置換基を炭化水素のみからなるアリール基とす
ることにより、複素環基等のヘテロ原子を含む置換基を有するジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオ
レン化合物と比較して、発光効率及び耐久性が良好になる。
【００６８】
　一方で通電による発光劣化の原因の一つとして、発光層内においてホール電流と電子電
流の均衡（キャリアバランス）が取れていないことが考えられる。発光層へのキャリア注
入量、及び発光層内でのキャリア輸送量について、両キャリア間で差が大きいと、両キャ
リアが再結合する領域は発光層とキャリア輸送層との界面に偏り、発光領域が局所的にな
る可能性がある。発光領域が局所的になると、長時間通電するときに、発光層とキャリア
輸送層との界面付近にキャリア溜まりを生じ、発光中心材料又はその周辺分子の分子構造
的な材料劣化等が起こりやすくなるので、発光劣化につながる可能性が高い。
【００６９】
　発光層内においてキャリアバランスが崩れる要因の一つとして、上述した発光層の構成
材料が有するキャリア輸送能の差の他に、当該構成材料がキャリアトラップとなる不純物
を含んでいることが挙げられる。
【００７０】
　一般的に、複素環基等のヘテロ原子を含む置換基は、アリール基骨格中の炭素原子が極
性の強い窒素原子や酸素原子に置換された置換基である。このためヘテロ原子を含む置換
基は、炭化水素のみからなるアリール基よりも極性が強いために、アリール基よりもイオ
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ではなく炭化水素のみからなるアリール基が置換されている化合物を使用した方が、イオ
ン性の不純物に由来する素子の劣化要因を軽減することができるので、素子の長寿命化が
図られる。
【００７１】
　また、一般的に複素環基等のヘテロ原子を含む置換基は、その電子供与性又は電子吸引
性がアリール基よりも強いために、アリール基のみ置換されている化合物と比較して、分
子のＨＯＭＯの値が、著しく大きくなったり小さくなったりする。下記に示す表７は、有
機発光素子の構成材料として使用される化合物のＨＯＭＯの値をまとめたものである。尚
、各ＨＯＭＯの値は「有機電子デバイス研究者のための有機薄膜仕事関数データ集」（安
達千波矢，小山田崇人，中島嘉之著、シーエムシー出版，２００４）より引用したもので
ある。
【００７２】
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【表７】

【００７３】
　ところで発光層の構成材料のＬＵＭＯ準位がホール輸送層の構成材料のＨＯＭＯ準位と
近い場合では、層界面において発光層の構成材料が有する本来のエネルギーバンドよりも
小さなエネルギーバンドを形成し、エキシマー発光が発生しやすくなる。発光層の構成材
料のＨＯＭＯ準位が電子輸送層の構成材料のＬＵＭＯ準位と近い場合でも同様にエキシマ
ー発光が発生しやすくなる。このため、分子自体のＨＯＭＯ準位及びＬＵＭＯ準位が著し
く大きく又は小さくなる複素環基等のヘテロ原子を含む置換基を有する有機化合物を発光
層の構成材料として使用すると、隣接する正孔輸送層や電子輸送層の構成材料等とエキシ
マーを形成しやすくなる。エキシマーが形成されると発光効率が落ちるだけでなく、発光
波長も長波化するために素子の発光色を制御しづらくなる。以上を考慮すると、本発明の
ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物のように、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格に複
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ることで素子の発光効率の向上が期待できる。
【００７４】
　また、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格に置換するアリール基は特に限定されるもの
ではない。ただし、化合物を昇華精製したり蒸着法により薄膜を形成したりする場合は、
膜特性や分子量の観点から、このアリール基は、ベンゼン環が４つ以内連結されている置
換基又は４つ以内の環が縮合されてなる縮合環基が望ましい。例えば、フェニル基、ビフ
ェニル基、ターフェニル基、ナフチル基、アントリル基、フェナントリル基、ピレニル基
及びフルオレニル基より選ばれるアリール基が挙げられる。
【００７５】
　ところで、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレンは、他のジベンゾフルオレンの異性体と比較
して、特異な立体構造を有する。図１は、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン及びその異性体
の立体構造を示す図である。尚、この立体構造はＣｈｅｍ３Ｄ　Ｕｌｔｒａより計算した
ものである。図１からもわかるように、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は
、１位の水素と１３位の水素とが互いに反発するためにジベンゾフルオレンの骨格自体が
歪み、全体として螺旋状の構造をとることがわかる。一方、異性体であるジベンゾ［ａ，
ｈ］フルオレンやジベンゾ［ａ，ｉ］フルオレンは平面構造をとる。
【００７６】
　共役面が大きな平面構造をとると、材料のアモルファス性が下がるだけでなく、発光材
料として高濃度で使用する際に発光効率を低下させてしまう。これらの原因について、平
面構造をとる一般的な化合物であるピレンを例にして説明する。青色発光材料として長く
研究されてきたピレンは、高濃度ではモノマー発光だけでなくエキシマー発光することが
知られている。ここで、ピレン骨格に立体障害を起こす嵩高い置換基を導入しないと、ピ
レン同士がスタック構造をとりピレンが本来有するエネルギーバンドよりも小さいエネル
ギーバンドを作るためである。このため発光は長波長側へシフトすると共に発光効率も低
下する。
【００７７】
　従って、平面構造をとれない本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、平面構
造をとる他のジベンゾフルオレン化合物よりもアモルファス性が高く、分子間のスタック
を抑えることができる。このためエキシマー発光を抑制することができる。またアモルフ
ァス性が高く分子間のスタックを抑えることができる本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオ
レン化合物は、ドーパントとして使用する際に濃度消光も抑制できるので、発光効率が高
くなる。
【００７８】
　また本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、分子軌道計算の結果から炭化水
素系の芳香族化合物の中ではＨＯＭＯが比較的浅くなることが見出されている。下記表１
０は、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格を有する化合物及びこの骨格がない化合物につ
いてＨＯＭＯ及びＬＵＭＯを測定並びに計算した結果を示すものである。尚、各化合物の
ＨＯＭＯの実測値は光電子分光装置ＡＣ－２（理研計器株式会社製）を用いて測定したと
きの値である。また、ＬＵＭＯの実測値は紫外可視分光光度計により求めたバンドバンド
ギャップより求めた値である。
【００７９】
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【表８】

【００８０】
　ところで、発光層の構成材料のＨＯＭＯ準位が正孔輸送／注入層の構成材料のＨＯＭＯ
準位より深ければ深いほど正孔輸送／注入層から発光層へのホール注入障壁が大きくなる
。ホール注入障壁が大きくなると、キャリアがホール輸送層／注入層と発光層との界面付
近に溜まりやすくなり、駆動電圧も高くなる。その結果、発光領域もホール輸送／注入層
と発光層との界面付近に局在しやすくなる。特に、発光層に含まれるゲストのＨＯＭＯ準
位が発光層に含まれるホストのＨＯＭＯ準位より浅く、その差が大きい場合は、発光層内
のホールトラップ性が大きくなり、上記の現象（キャリア溜まり現象）が顕著となる。
【００８１】
　ここで本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物を発光層のホストとして使用する
と、化合物自体のＨＯＭＯ準位が浅いためにホール注入／輸送層から発光層へのホール注
入障壁が軽減するので、発光層へのホール注入性が高くなり、低電圧化が可能となる。ホ
ール注入障壁が軽減されると、キャリアバランスが改善され、発光領域が拡大すると考え
られる。また、ＬＵＭＯ準位の深いゲスト分子を組み合わせると、発光層内のホールトラ
ップ性を軽減し、一層キャリアバランスが向上すると共に、発光領域がさらに拡大し、素
子の長寿命・高効率化が期待できる。
【００８２】
　以上に示すように本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、適度にＨＯＭＯが
浅いため、隣接する正孔輸送層や電子輸送層の構成材料等とエキサイマーを作ることなく
、ホール注入／輸送層から発光層へのホール注入障壁を軽減することが可能となる。
【００８３】
　ところで本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオ
レン骨格に置換する置換基及びその置換基の置換位置によって大きく３つに分類すること
ができる。
【００８４】
（Ａ）ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格の５位及び９位に同一種のアリール基が置換さ
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れているもの。以下、化合物群［ＳＹ］とする。
【００８５】
【化１０】

【００８６】
　化合物群［ＳＹ］は、分子構造の対称性及び結晶性が高いので高いキャリア移動度を有
する。そのため化合物群［ＳＹ］を発光層のホストとして使用すると、ホール及び電子の
両キャリアを効率的に輸送することができるために、素子の駆動電圧を下げることができ
る。
【００８７】
（Ｂ）ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格の５位及び９位に異なる種類のアリール基が置
換されているもの。以下、化合物群［ＡＳ］とする。
【００８８】
【化１１】

【００８９】
　化合物群［ＡＳ］は、分子構造が非対称であり結晶性が低いので、有機溶媒に対する溶
解性が増して材料の精製が容易になるだけでなく、より安定なアモルファス膜を形成する
ことができる。
【００９０】
（Ｃ）ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格の５位にのみアリール基が置換されているもの
。以下、化合物群［ＯＳ］とする。
【００９１】
【化１２】

【００９２】
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　化合物群［ＯＳ］も、化合物群［ＡＳ］と同様に分子構造が非対称であるので、有機溶
媒に対する溶解性が増して材料の精製が容易になるだけでなく、より安定なアモルファス
膜を形成することができる。また、分子軌道計算より、化合物のＨＯＭＯ及びＬＵＭＯの
軌道がジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン骨格に集中することが予想されるため、薄膜にした
ときに分子間のキャリア移動が抑制される。このため化合物群［ＯＳ］を発光層のホスト
として使用すると、発光層から隣接するキャリア輸送層へのキャリア漏れが少なくなるの
で、発光領域を広げることができる。
【００９３】
　以下、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物の具体的な構造式を下記に示す。
但し、これらは代表例を例示しただけで、本発明はこれらに限られるものではない。
【００９４】
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【００９５】
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【化１４】

【００９６】
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【００９７】
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【化１６】

【００９８】
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【化２１】

【０１０３】
　次に、本発明の有機発光素子について詳細に説明する。
【０１０４】
　本発明の有機発光素子は、陽極と陰極と、該陽極と該陰極との間に挟持される有機化合
物層と、から構成される。
【０１０５】
　以下、図面を参照しながら、本発明の有機発光素子について詳細に説明する。
【０１０６】
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　図２は、本発明の有機発光素子における第一の実施形態を示す断面図である。図２の有
機発光素子１０は、基板１上に、陽極２、発光層３及び陰極４を順次設けている。この有
機発光素子１０は、発光層３が、ホール輸送能、エレクトロン輸送能及び発光性の性能を
全て有する有機化合物で構成されている場合に有用である。また、ホール輸送能、エレク
トロン輸送能及び発光性の性能のいずれかの特性を有する有機化合物を混合して構成され
ている場合にも有用である。
【０１０７】
　図３は、本発明の有機発光素子における第二の実施形態を示す断面図である。図３の有
機発光素子２０は、基板１上に、陽極２、ホール輸送層５、電子輸送層６及び陰極４を順
次設けられている。この有機発光素子２０は、ホール輸送性及び電子輸送性のいずれかを
備える発光性の有機化合物と電子輸送性のみ又はホール輸送性のみを備える有機化合物と
を組み合わせて用いる場合に有用である。また、有機発光素子２０は、ホール輸送層５又
は電子輸送層６が発光層を兼ねている。
【０１０８】
　図４は、本発明の有機発光素子における第三の実施形態を示す断面図である。図４の有
機発光素子３０は、図３の有機発光素子２０において、ホール輸送層５と電子輸送層６と
の間に発光層３を挿入したものである。この有機発光素子３０は、キャリア輸送と発光の
機能を分離したものであり、ホール輸送性、電子輸送性、発光性の各特性を有した有機化
合物と適宜組み合わせて用いられる。このため、極めて材料選択の自由度が増すとともに
、発光波長を異にする種々の有機化合物が使用することが可能となり、発光色相の多様化
が可能になる。さらに、中央の発光層３に各キャリアあるいは励起子を有効に閉じこめて
、発光効率の向上を図ることも可能になる。
【０１０９】
　図５は、本発明の有機発光素子における第四の実施形態を示す断面図である。図５の有
機発光素子４０は、図４の有機発光素子３０において、陽極２とホール輸送層５との間に
ホール注入層７を挿入したものである。ホール注入層７を挿入することにより、陽極２と
ホール輸送層５との間の密着性又はホール注入性が改善されるため、低電圧化に効果的で
ある。
【０１１０】
　図６は、本発明の有機発光素子における第五の実施形態を示す断面図である。図６の有
機発光素子５０は、図４の有機発光素子３０において、ホールあるいは励起子（エキシト
ン）が陰極４側に抜けるのを阻害する層（ホール／エキシトンブロック層８）を、発光層
３と電子輸送層６との間に挿入したものである。イオン化ポテンシャルの非常に高い化合
物をホール／エキシトンブロック層８の構成材料として使用すると、素子の発光効率の向
上に効果的である。
【０１１１】
　図７は、本発明の有機発光素子における第六の実施形態を示す断面図である。図７の有
機発光素子６０は、図６の有機発光素子５０において、電子輸送層６と陰極４との間に電
子注入層９を挿入したものである。
【０１１２】
　ただし、図２乃至図７で示される有機発光素子はあくまでごく基本的な素子構成であり
、本発明の有機発光素子の構成はこれらに限定されるものではない。例えば、電極と有機
層界面に絶縁性層、接着層あるいは干渉層を設ける、ホール輸送層がイオン化ポテンシャ
ルの異なる二層から構成される、発光層が二層以上の積層構造から成る等、多様な層構成
をとることができる。
【０１１３】
　本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、図２乃至図７のいずれの形態でも使
用することができる。具体的には、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、素
子を構成する有機化合物層に少なくとも一種類含まれる。ここで有機化合物層とは、具体
的には、図２乃至図７に示される発光層３、ホール輸送層５、電子輸送層６、ホール注入
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層７、ホール／エキシトンブロッキング層８及び電子注入層９のうちのいずれかである。
好ましくは、発光層３である。発光層３の構成材料とすることで、有機発光素子の発光効
率が向上し、長期間高輝度の発光を保ち、有機発光素子の通電劣化を小さくすることがで
きる。またこのとき、一つの層に含まれる本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物
は、一種類であってもよく、二種類以上を組み合わせたものでもよい。
【０１１４】
　一方、発光層３は、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物のみで構成されてい
てもよいが、好ましくは、ホストとゲストとから構成されるものであり、このうちホスト
が本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物である。
【０１１５】
　ここでゲストとは、発光層内で主たる発光を担う化合物である。一方、ホストとは、発
光層内でゲストの周囲にマトリックスとして存在する化合物であって、主にキャリアの輸
送、及びゲストへの励起エネルギー供与を担う化合物である。
【０１１６】
　一般に、有機発光素子の発光層がキャリア輸送性のホストとゲストからなる場合、発光
にいたる主な過程は、以下のいくつかの過程からなる。
（１）発光層内での電子・ホールの輸送
（２）ホストの励起子生成
（３）ホスト分子間の励起エネルギー伝達
（４）ホストからゲストへの励起エネルギー移動
【０１１７】
　それぞれの過程における所望のエネルギー移動や、発光はさまざまな失活過程と競争で
おこる。
【０１１８】
　有機発光素子の発光効率を高めるためには、発光中心材料そのものの発光量子収率を大
きくする必要があることは言うまでもない。その一方で、ホスト－ホスト間又はホスト－
ゲスト間のエネルギー移動が如何に効率よくできるかについても大きな問題となる。また
、有機発光素子の発光効率を低減させる原因である通電による発光劣化は、現在のところ
その原因は解明されていないが、少なくとも発光中心材料そのもの又はその周辺分子によ
る発光材料の環境変化に関連するものと想定される。
【０１１９】
　ところで、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、以下の特性を有する。
【０１２０】
　１．キャリアトラップとなるイオン性の不純物を取り込みにくい
　２．適度にＨＯＭＯが浅く、キャリアバランスが改善される
　３．発光層に用いるとエキサイプレックスを作りにくい
　４．立体障害良好な膜性を有する
【０１２１】
　以上の理由により、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物を有機発光素子の構
成材料として使用すると、素子の高効率化、長寿命化が図られる。
【０１２２】
　本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物は、上記のように発光層３の構成材料と
するのが好ましいが、キャリア輸送層（ホール輸送層５、電子輸送層６、ホール注入層７
、電子注入層９）の構成材料として使用することもできる。例えば、上記の例示化合物の
うち電子移動度の高いものを、電子輸送層６や電子注入層９の構成材料として使用しても
よい。
【０１２３】
　本発明のジベンゾフルオレン化合物は、有機発光素子の発光層３のホスト又はゲストと
して使用するのが効果的である。
【０１２４】
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　本発明の有機発光素子において、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物を、発
光層のホストとして使用する場合、対応するゲストとして一般的に知られている蛍光発光
性化合物及び燐光発光性化合物を使用することができる。好ましくは、蛍光発光性化合物
である。ここで、発光層３から複数種の色を発光をさせたり、励起子や電荷の伝達を補助
させたりすることを目的として、発光層３に複数の蛍光発光性化合物を含有させることも
できる。
【０１２５】
　ここで、ホストに対するゲストの濃度は、発光層３を構成する材料の全体量を基準とし
て、０．０１重量％乃至５０重量％であり、好ましくは１重量％乃至３０重量％である。
【０１２６】
　またゲストは、発光層全体に均一になるように含まれてもよいし、濃度勾配を有するよ
うに含めてもよいし、特定の領域にのみゲストを含ませて発光層３中にゲストが含まれな
い領域を局所的に設けてもよい。
【０１２７】
　このように本発明の有機発光素子は、特に、発光層の構成材料として、本発明のジベン
ゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物を使用するものである。ただし、必要に応じて従来から公
知の低分子系及び高分子系のホール輸送性化合物、発光性化合物、電子輸送性化合物等を
一緒に使用することもできる。
【０１２８】
　以下にこれらの化合物例を挙げる。
【０１２９】
　ホール（正孔）輸送（注入）性化合物としては、陽極２からのホールの注入が容易で、
注入されたホールを発光層３へと輸送することができるように、ホール移動度が高い材料
が好ましく使用される。正孔注入輸送性能を有する低分子及び高分子系材料としては、ト
リアリールアミン誘導体、フェニレンジアミン誘導体、スチルベン誘導体、フタロシアニ
ン誘導体、ポルフィリン誘導体、ポリ（ビニルカルバゾール）、ポリ（チオフェン）、そ
の他導電性高分子が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【０１３０】
　主に素子の発光機能に関わる発光性化合物としては、本発明のジベンゾフルオレン化合
物の他に、縮環化合物（例えば、フルオレン誘導体、ピレン誘導体、テトラセン誘導体、
９，１０－ジフェニルアントラセン誘導体、ルブレン等）、キナクリドン誘導体、クマリ
ン誘導体、スチルベン誘導体、トリス（８－キノリノラート）アルミニウム等の有機アル
ミニウム錯体、及びポリ（フェニレンビニレン）誘導体、ポリ（フルオレン）誘導体、ポ
リ（フェニレン）誘導体等の高分子誘導体が挙げられるが、もちろんこれらに限定される
ものではない。
【０１３１】
　電子輸送（注入）性化合物としては、陰極４からの電子の注入が容易で、注入された電
子を発光層３へ輸送することができるものから任意に選ぶことができ、ホール輸送材料の
キャリア移動度とのバランス等を考慮し選択される。電子輸送（注入）性能を有する材料
としては、オキサジアゾール誘導体、オキサゾール誘導体、ピラジン誘導体、トリアゾー
ル誘導体、トリアジン誘導体、キノリン誘導体、キノキサリン誘導体、フェナントロリン
誘導体、有機アルミニウム錯体等が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものでは
ない。
【０１３２】
　陽極２の構成材料としては、仕事関数がなるべく大きなものがよい。例えば、金、白金
、銀、銅、ニッケル、パラジウム、コバルト、セレン、バナジウム、タングステン等の金
属単体あるいはこれらを複数組み合わせた合金、酸化錫、酸化亜鉛、酸化インジウム、酸
化錫インジウム（ＩＴＯ）、酸化亜鉛インジウム等の金属酸化物が使用できる。また、ポ
リアニリン、ポリピロール、ポリチオフェン等の導電性ポリマーも使用できる。これらの
電極物質は一種類を単独で使用してもよいし二種類以上を併用して使用してもよい。また
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、陽極２は一層で構成されていてもよいし、複数の層で構成されていてもよい。
【０１３３】
　一方、陰極４の構成材料としては、仕事関数の小さなものがよい。例えば、リチウム等
のアルカリ金属、カルシウム等のアルカリ土類金属、アルミニウム、チタニウム、マンガ
ン、銀、鉛、クロム等の金属単体が挙げられる。あるいはこれら金属単体を複数組み合わ
せた合金も使用することができる。例えば、マグネシウム－銀、アルミニウム－リチウム
、アルミニウム－マグネシウム等が使用できる。酸化錫インジウム（ＩＴＯ）等の金属酸
化物の利用も可能である。これらの電極物質は一種類を単独で使用してもよいし、二種類
以上を併用して使用してもよい。また、陰極は一層で構成されていてもよいし、複数の層
で構成されていてもよい。
【０１３４】
　本発明の有機発光素子で使用する基板１は、特に限定するものではないが、金属製基板
、セラミックス製基板等の不透明性基板、ガラス、石英、プラスチックシート等の透明性
基板が用いられる。また、基板にカラーフィルター膜、蛍光色変換フィルター膜、誘電体
反射膜等を用いて発色光をコントロールすることも可能である。
【０１３５】
　尚、作製した素子に対して、酸素や水分等との接触を防止する目的で保護層あるいは封
止層を設けることもできる。保護層としては、ダイヤモンド薄膜、金属酸化物、金属窒化
物等の無機材料膜、フッ素樹脂、ポリエチレン、シリコーン樹脂、ポリスチレン樹脂等の
高分子膜、さらには、光硬化性樹脂等が挙げられる。また、ガラス、気体不透過性フィル
ム、金属等で被覆し、適当な封止樹脂により素子自体をパッケージングすることもできる
。
【０１３６】
　本発明の有機発光素子は、基板上に薄膜トランジスタ（ＴＦＴ）を作製し、それに接続
して作製することも可能である。
【０１３７】
　また、素子の光取り出し方向に関しては、ボトムエミッション構成（基板側から光を取
り出す構成）及び、トップエミッション（基板の反対側から光を取り出す構成）のいずれ
も可能である。
【０１３８】
　本発明の有機発光素子において、本発明のジベンゾフルオレン化合物を含有する層及び
その他の有機化合物からなる層は、以下に示す方法により形成される。一般には真空蒸着
法、イオン化蒸着法、スパッタリング、プラズマあるいは、適当な溶媒に溶解させて公知
の塗布法（例えば、スピンコーティング、ディッピング、キャスト法、ＬＢ法、インクジ
ェット法等）により薄膜を形成する。ここで真空蒸着法や溶液塗布法等によって層を形成
すると、結晶化等が起こりにくく経時安定性に優れる。また塗布法で成膜する場合は、適
当なバインダー樹脂と組み合わせて膜を形成することもできる。
【０１３９】
　上記バインダー樹脂としては、ポリビニルカルバゾール樹脂、ポリカーボネート樹脂、
ポリエステル樹脂、ＡＢＳ樹脂、アクリル樹脂、ポリイミド樹脂、フェノール樹脂、エポ
キシ樹脂、シリコーン樹脂、尿素樹脂等が挙げられるが、これらに限定されるものではな
い。また、これらバインダー樹脂は、ホモポリマー又は共重合体として１種単独で使用し
てもよいし、２種以上を混合して使用してもよい。さらに必要に応じて、公知の可塑剤、
酸化防止剤、紫外線吸収剤等の添加剤を併用してもよい。
【実施例】
【０１４０】
　以下、実施例により本発明をさらに具体的に説明していくが、本発明はこれらに限定さ
れるものではない。
【０１４１】
　＜実施例１＞例示化合物ＨＢ－２５の合成
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【０１４２】
【化２２】

【０１４３】
（１）化合物１－２の合成
　反応容器に以下の試薬、溶媒を仕込んだ。
　　化合物１－１：８０ｇ（１９４．１ｍｍｏｌ）
　　脱水ＴＨＦ：８００ｍｌ
【０１４４】
　次に、反応溶液を－７８℃に冷却し、反応容器内をアルゴン雰囲気にした。次に、ｔｅ
ｒｔ－ＢｕＬｉを滴下した後、反応溶液を－７８℃に保ったまま１時間攪拌した。次に、
反応溶液に二酸化炭素を噴きこんだ後、反応溶液を室温になるまで温めた後、２０時間攪
拌した。反応終了後、１０％ＨＣｌを加え反応溶液を酸性にした後、有機層をクロロホル
ムで抽出した。次に、この有機層を無水硫酸ナトリウムで乾燥した後、溶媒を減圧留去す
ることで粗生成物を得た。次に、この粗生成物をクロロホルムで再結晶精製することによ
り、化合物１－２を４４ｇ（収率６６％）得た。
【０１４５】
（２）化合物１－３の合成
　反応容器に以下の試薬、溶媒を仕込んだ。
　　化合物１－２：３５ｇ（１０２．２ｍｍｏｌ）
　　無水酢酸：３５０ｍｌ
【０１４６】
　次に、反応溶液を１４０℃に加熱しこの温度で１時間攪拌した。次に、反応溶液を減圧
濃縮することで得た残渣を濾取した後、この残渣を３００℃で３時間加熱した。冷却後、
この残渣をトルエンで再結晶精製することにより、化合物１－３を４．０ｇ得た。また、
上記残渣を濾取したときに得られたろ液をさらに減圧濃縮して粗生成物を得た。この粗生
成物について、カラムクロマトグラフィー（クロマト用ゲル：ＰＳＱ１００（富士シリシ
ア製），展開溶媒：ヘキサン／酢酸エチル＝５／１）で精製することにより、化合物１－
３を５．０ｇ得た。即ち、化合物１－３を合わせて９．０ｇ（収率３２％）得た。
【０１４７】
（３）化合物１－４の合成
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　封管内に以下の試薬、溶媒を仕込んだ。
　　化合物１－３：９．０ｇ（３２．１ｍｍｏｌ）
　　ヒドラジン：５４ｍｌ
【０１４８】
　次に、この封管を封止した後、１８０℃に加熱し１５時間攪拌した。冷却後、得られた
結晶をろ過し、メタノールで洗浄することにより、化合物１－４を６．４ｇ（収率７５％
）得た。
【０１４９】
　ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ　ＭＳ（マトリックス支援イオン化－飛行時間型質量分析）より、
化合物１－４のＭ+である２８０．７を確認した。
【０１５０】
（４）化合物１－５の合成
　反応容器に以下の試薬、溶媒を仕込んだ。
　　化合物１－４　：６．４ｇ（２４．０ｍｍｏｌ）
　　ヨウ化メチル　：６．９ｇ（４８ｍｍｏｌ）
　　ヨウ化カリウム：４３８ｍｇ（２．６３ｍｍｏｌ）
　　脱水ＤＭＳＯ　：１００ｍｌ
【０１５１】
　次に、反応溶液を氷浴で冷却し、反応容器内をアルゴン雰囲気にした。次に、水酸化カ
リウム５．７ｇ（１０１．６ｍｍｏｌ）を加えた後、反応溶液を１５分攪拌した。次に、
反応溶液を室温まで温めた後、１５時間攪拌した。次に、ヨウ化メチル２．３ｇ（１６ｍ
ｍｏｌ）を加えた後、反応溶液を６０℃に加熱し、この温度で７時間攪拌した。次に、反
応溶液を冷却した後、有機層を酢酸エチルで抽出した。次に、この有機層を無水硫酸ナト
リウムで乾燥させた後、溶媒を減圧留去することで粗生成物を得た。次に、この粗生成物
をカラムクロマトグラフィー（クロマト用ゲル：ＰＳＱ６０（富士シリシア製），展開溶
媒：ヘキサン）で精製することにより、化合物１－５を４．４ｇ（収率６２％）得た。
【０１５２】
　ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ　ＭＳ（マトリックス支援イオン化－飛行時間型質量分析）より、
化合物１－５のＭ+である２９４．８を確認した。
【０１５３】
（５）化合物［ＨＬ－１］の合成
　遮光した容器に以下の試薬、溶媒を仕込んだ。
　　化合物１－５：４．１ｇ（１１．０ｍｍｏｌ）
　　クロロホルム：６００ｍｌ
【０１５４】
　次に、反応溶液を氷浴で冷却しながらベンジルトリメチルアンモニウムトリブロミド（
ＢＴＭＡＢｒ3）４．２９ｇ（１１．０ｍｍｏｌ）を加えた後、反応容器を密閉し３０分
攪拌した。反応終了後、水を加えて、分液して有機層を回収した。次に、この有機層を無
水硫酸ナトリウムで乾燥させた後、溶媒を減圧留去することで粗生成物を得た。次に、こ
の粗生成物をカラムクロマトグラフィー（ＰＳＱ６０（富士シリシア製），展開溶媒：ヘ
キサン）で精製することにより、化合物［ＨＬ－１］を３．０ｇ（収率７３％）得た。
【０１５５】
　ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ　ＭＳ（マトリックス支援イオン化－飛行時間型質量分析）より、
化合物［ＨＬ－１］のＭ+である３７３．７を確認した。
【０１５６】
（６）例示化合物ＨＢ－２５の合成
　反応容器に以下の試薬、溶媒を仕込んだ。
　　化合物［ＨＬ－１］：０．３０ｇ（０．８０ｍｍｏｌ）
　　化合物［ＰＢ－１］：０．３６ｇ（０．８１ｍｍｏｌ）
　　トルエン：１０ｍｌ
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　　エタノール：５ｍｌ
　　２規定の炭酸ナトリウム水溶液：１０ｍｌ
【０１５７】
　次に、反応溶液を窒素雰囲気下、室温で攪拌しながら、テトラキス（トリフェニルホス
フィン）パラジウム（０）０．０４０ｇ（０．０３５ｍｍｏｌ）を添加した。次に、反応
溶液を７５℃に昇温した後、４０時間攪拌した。反応終了後、反応溶液に水を加えて、分
液して有機層を回収した。次に、この有機層を無水硫酸ナトリウムで乾燥させた後、溶媒
を減圧留去することで粗生成物を得た。次に、この粗生成物をカラムクロマトグラフィー
（（クロマト用ゲル：ＢＷ３００（富士シリシア製），展開溶媒：トルエン／ヘプタン＝
１／４）で精製した。次に、トルエン／エタノール混合溶液で再結晶することにより、例
示化合物ＨＢ－２５を０．３６ｇ（収率７３％）得た。
【０１５８】
　ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ　ＭＳ（マトリックス支援イオン化－飛行時間型質量分析）より、
例示化合物ＨＢ－２５のＭ+である６７８．９を確認した。
【０１５９】
　また、1Ｈ－ＮＭＲ測定（６００ＭＨｚ，ＣＤＣｌ3）により、この化合物の構造を確認
した。
【０１６０】
　　σ（ｐｐｍ）：８．８２－８．８１（ｄ，１Ｈ），８．７８－８．７７（ｄ，１Ｈ）
，８．２４（ｓ，１Ｈ），８．１３－８．０９（ｍ，３Ｈ），８．０６－８．０４（ｄ，
１Ｈ），８．０２－８．００（ｄ，１Ｈ），７．９６－７．９５（ｄ，１Ｈ），７．９３
－７．９２（ｄｄ，１Ｈ），７．８８－７．８５（ｍ，２Ｈ），７．８２－７．７９（ｍ
，３Ｈ），７．７７（ｓ，１Ｈ），７．７２－７．７１（ｄ，１Ｈ），７．６２－７．６
０（ｍ，２Ｈ），７．５６－７．５４（ｔ，１Ｈ），７．５１－７．４７（ｍ，２Ｈ），
７．４１－７．３５（ｍ，２Ｈ），１．６５（ｓ，６Ｈ），１．６１（ｓ，６Ｈ）
【０１６１】
　さらに、光電子分光装置ＡＣ－２（理研計器株式会社製）により測定したところ、ＨＯ
ＭＯは５．６９ｅＶであった。また紫外可視分光光度計により求められたバンドバンドギ
ャップより求めたＬＵＭＯは２．８０ｅＶであった。
【０１６２】
　＜比較例１＞比較化合物Ｎ－１の合成
【０１６３】
【化２３】

【０１６４】
　反応容器に以下の試薬、溶媒を仕込んだ。
　　化合物［ＨＬ－１］：０．３０ｇ（０．８０ｍｍｏｌ）
　　ｐ，ｐ’－ジトリルアミン：０．１４ｇ（０．７２ｍｍｏｌ）
　　キシレン：１０ｍｌ
【０１６５】
　次に、反応溶液を窒素雰囲気下、室温で攪拌しながら、さらに下記に示す試薬を順次仕
込んだ。
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【０１６６】
　　ビス（ジベンジリデンアセトン）パラジウム（０）：０．０９２ｇ（０．１６ｍｍｏ
ｌ）
　　ナトリウムｔｅｒｔ－ブトキシド：０．３１ｇ（３．２１ｍｍｏｌ）
　　トリ－ｔｅｒｔ－ブチルホスフィン：０．１３ｇ（０．６４ｍｍｏｌ）
【０１６７】
　次に、反応溶液を１３５℃に昇温した後、この温度で２４時間攪拌した。反応終了後、
反応溶液に水を加えた後、分液して有機層を回収した。次に、この有機層を無水硫酸ナト
リウムで乾燥させた後、溶媒を減圧留去することで粗生成物を得た。次に、この粗生成物
をカラムクロマトグラフィー（（クロマト用ゲル：ＢＷ３００（富士シリシア製），展開
溶媒：トルエン／ヘプタン＝１／２）で精製した後、エタノールで再結晶することにより
、比較化合物Ｎ－１を０．２０ｇ（収率５１％）得た。
【０１６８】
　ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ　ＭＳ（マトリックス支援イオン化－飛行時間型質量分析）より、
比較化合物Ｎ－１のＭ+である４８９．７を確認した。
【０１６９】
　また、光電子分光装置ＡＣ－２（理研計器株式会社製）により測定したところ、ＨＯＭ
Ｏは５．５３ｅＶであった。また紫外可視分光光度計により求められたバンドバンドギャ
ップより求めたＬＵＭＯは２．８７ｅＶであった。
【０１７０】
　＜実施例２乃至４＞
　実施例１（６）において、化合物［ＰＢ－１］に変えて、下記表１１に示すボロン酸誘
導体を使用する。これ以外は実施例１と同様の方法により、例示化合物ＨＢ－０７、ＨＢ
－１１、ＨＢ－１６及びＨＢ－１７をそれぞれ合成することができる。尚、各化合物のＨ
ＯＭＯの値は光電子分光装置ＡＣ－２（理研計器株式会社製）により得られるものであり
、ＬＵＭＯの値は紫外可視分光光度計により求めたバンドバンドギャップより得られるも
のである。
【０１７１】

【表９】

【０１７２】
　＜実施例５＞例示化合物ＨＡ－１９の合成
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【０１７３】
【化２４】

【０１７４】
　１００ｍＬのナスフラスコ内を窒素雰囲気にしてから、このナスフラスコに以下に示す
試薬、溶媒を仕込んだ。
【０１７５】
　　７，７－ジメチル－５，８－ジブロモジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン：０．６０ｇ（
１．３３ｍｍｏｌ）
　　２－ビフェニルボロン酸：０．５５ｇ（２．７８ｍｍｏｌ）
　　トルエン：２０ｍＬ
　　エタノール：１０ｍＬ
【０１７６】
　次に、反応溶液に１０重量％炭酸ナトリウム水溶液１０ｍＬを加えた後、反応溶液を室
温で３０分攪拌した。次に、ビス（トリフェニルホスフィン）パラジウム（ＩＩ）ジクロ
ライド５５ｍｇ（０．０７８ｍｍｏｌ）を加えた後、反応溶液を加熱還流させながら４時
間撹拌した。反応終了後、有機層をトルエンで抽出し、水で洗浄した後、硫酸ナトリウム
で乾燥させた。次に、この有機層を減圧濃縮することで粗生成物を得た。次に、この粗生
成物をシリカゲルカラムクロマトグラフィー（展開溶媒：ヘプタン／トルエン＝４／１）
で処理した。次に、ヘプタン／トルエン混合溶媒における加熱スラリー洗浄、及びエタノ
ール／クロロホルム混合溶媒における加熱スラリー洗浄を順次行った後、１３０℃で真空
加熱乾燥することにより、例示化合物ＨＡ－１９を６１０ｍｇ得た（収率７７％）。
【０１７７】
　得られた化合物について同定を行った。結果を以下に示す。
【０１７８】
　［ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ－ＭＳ（マトリックス支援イオン化－飛行時間型質量分析）］
　実測値：ｍ／ｚ＝５９８．１５、計算値：Ｃ47Ｈ34＝５９８．２７
　［1Ｈ－ＮＭＲ（４００Ｈｚ、ＣＤＣｌ3）］
　　δ：８．６９（ｔ，２Ｈ），７．９０（ｔ，２Ｈ），７．６５－７．４５（ｍ，１０
Ｈ），７．４２－７．３８（ｍ，２Ｈ），７．２２（ｓ，１Ｈ），７．１６（ｓ，１Ｈ）
，７．１１－６．９５（ｍ，１０Ｈ），１．３５（ｓ，１．５Ｈ），１．０６（ｓ，３Ｈ
），０．８７（ｓ，１．５Ｈ）
【０１７９】
　＜実施例６＞有機発光素子の作製
　図４に示す構造の有機発光素子を以下に示す方法で作製した。
【０１８０】
　ガラス基板（基板１）上に、陽極２としてスパッタ法により酸化錫インジウム（ＩＴＯ
）を成膜し陽極２を形成した。このとき陽極２の膜厚を１２０ｎｍとした。次に、アセト
ン、イソプロピルアルコール（ＩＰＡ）で順次超音波洗浄し、次いでＩＰＡで煮沸洗浄し
た後乾燥した。次に、ＵＶ／オゾン洗浄した。このようにして処理した基板を透明導電性
支持基板として使用した。
【０１８１】
　次に、真空蒸着法により、陽極２上に下記式に示される化合物Ａを成膜しホール輸送層
５を形成した。このときホール輸送層５の膜厚を３０ｎｍとし、蒸着時の真空度を１．０
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×１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．１ｎｍ／ｓｅｃとした。
【０１８２】
【化２５】

【０１８３】
　次に、真空蒸着法により、ホール輸送層５上に、ホストである例示化合物ＨＢ－２５と
ゲストである下記式に示される化合物Ｂとを、化合物Ｂの含有量が発光層３の全体量に対
して５重量％となるように共蒸着することで発光層３を形成した。このとき発光層３の膜
厚を５０ｎｍとし、蒸着時の真空度を１．０×１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．１ｎｍ／
ｓｅｃとした。
【０１８４】
【化２６】

【０１８５】
　次に、真空蒸着法により、発光層３上に下記式に示される化合物Ｃを成膜し電子輸送層
６を形成した。このとき電子輸送層６の膜厚を４０ｎｍとし、蒸着時の真空度を１．０×
１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．２ｎｍ／ｓｅｃ乃至０．３ｎｍ／ｓｅｃとした。
【０１８６】

【化２７】
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【０１８７】
　次に、真空蒸着法により、電子輸送層６上にフッ化リチウム膜を形成した。このときフ
ッ化リチウム膜の膜厚を０．５ｎｍとした。次に、真空蒸着法により、このフッ化リチウ
ム膜上にアルミニウム膜を形成した。このときアルミニウム膜の膜厚１５０ｎｍとした。
尚、フッ化リチウム膜及びアルミニウム膜を成膜するとき、蒸着時の真空度を１．０×１
０-4Ｐａとし、成膜速度を１．０ｎｍ／ｓｅｃ乃至１．２ｎｍ／ｓｅｃとした。ここでフ
ッ化リチウム膜及びアルミニウム膜（アルミニウム－カリウム合金膜）は電子注入電極（
陰極４）として機能する。
【０１８８】
　次に、有機発光素子が水分の吸着によって劣化しないように、乾燥空気雰囲気下で保護
用ガラス板をかぶせ、アクリル樹脂系接着材で封止した。以上のようにして有機発光素子
を得た。
【０１８９】
　得られた有機発光素子について、ＩＴＯ電極（陽極２）を正極、Ａｌ電極（陰極４）を
負極にして、４．８Ｖの印加電圧をかけたところ、発光効率が６．５ｃｄ／Ａである青色
（ＣＩＥ色度：ｘ＝０．１４，ｙ＝０．２０）の発光が観測された。さらに、この素子に
１００ｍＡ／ｃｍ2の定電流を流しながら耐久駆動させると、初期輝度からの輝度減少率
は１００時間後で１９％であった。
【０１９０】
　実施例６において、発光層３のゲストとして化合物Ｂに代えて、例示化合物ＨＢ－２５
を用い、発光層３のホストとして例示化合物ＨＢ－２５に代えて下記式に示される化合物
Ｄを用いる他は、実施例５と同様の方法により図３に示す有機発光素子を作製できる。
【０１９１】
【化２８】

【０１９２】
　＜比較例２＞
　実施例６において、発光層３のホストとして例示化合物ＨＢ－２５に代えて比較化合物
Ｎ－１を用いた他は実施例６と同様の方法で有機発光素子を作製した。実施例６と同様に
素子評価を行ったところ、初期輝度からの輝度減少率は１００時間後で４８％であった。
【０１９３】
　以上のように、本発明のジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン化合物を用いた有機発光素子は
、高効率で高輝度な発光を与えた。また、本発明の有機発光素子は耐久性も優れている。
【図面の簡単な説明】
【０１９４】
【図１】ジベンゾ［ｃ，ｇ］フルオレン及びその異性体の立体構造を示す図である。
【図２】本発明の有機発光素子における第一の実施形態を示す断面図である。
【図３】本発明の有機発光素子における第二の実施形態を示す断面図である。
【図４】本発明の有機発光素子における第三の実施形態を示す断面図である。
【図５】本発明の有機発光素子における第四の実施形態を示す断面図である。
【図６】本発明の有機発光素子における第五の実施形態を示す断面図である。
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【図７】本発明の有機発光素子における第六の実施形態を示す断面図である。
【符号の説明】
【０１９５】
　１　基板
　２　陽極
　３　発光層
　４　陰極
　５　ホール輸送層
　６　電子輸送層
　７　ホール注入層
　８　ホール／エキシトンブロッキング層
　９　電子注入層
　１０，２０，３０，４０，５０，６０　有機発光素子

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】

【図５】
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