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(57)【要約】
　本発明は、式（I）の化合物、前記化合物とエミッタ
ー化合物との混合物、式（I）の化合物と前記混合物の
電子素子での使用および一以上の式（I）の化合物およ
び/または式（I）の化合物とエミッター化合物との混合
物を含む電子素子に関する。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　一般式（I）の化合物。
【化１】

　（ここで、
　Ｚは、１以上の基Ｒで置換されてよい１５～６０個の芳香族環原子を有するアリールも
しくはヘテロアリール基であるか、または、１以上の基Ｒで置換されてよい１８～６０個
の芳香族環原子を有するオリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロアリーレン基であって、
ここで、オリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロアリーレン基は、式（II）の芳香族環の
みを含み、

【化２】

ここで、式（II）中のＸは、同一であるか異なり、ＣＲかＮのいずれかであり、ただし、
二個を超えない隣接するＸは、同時にＮに対応し；ここで、式（II）の基上のさらなる基
Ｒは、これら六員環に縮合する環を形成することはできず、
　Ｙは、出現毎に同一であるか異なり、フェニル、ビフェニル、ターフェニル、ジフェニ
ルトリアジニル、ナフチル、メチル、ピリジニル、ピリミジニル、ピラジニル、トリアジ
ニル、チオフェニル、フラニル、キノリニル、イソキノリニル、イミダゾリル、ベンズイ
ミダゾリルもしくはキナゾリニル基であって、夫々は、二個以上の重水素原子を有し、随
意に、１以上の基Ｒ１で置換されてよく、ここで二個以上の基Ｙは、単結合を介してか、
一以上の基Ｒ１を介してかのいずれかで互いに結合することができ、
　ｎは、１～１５の値であることができ、
　Ｒ、Ｒ１は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄ、Ｆ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ、ＣＮ、Ｓｉ
（Ｒ２）３、ＮＯ２、１～４０個のＣ原子を有する直鎖アルキル、アルコキシもしくはチ
オアルコキシ基、２～４０個のＣ原子を有するアルケニルもしくはアルキニル基、３～４
０個のＣ原子を有する分岐あるいは環状アルキル、アルコキシもしくはチオアルコキシ基
（夫々は、１以上の基Ｒ２により置換されてよく、１以上の隣接するもしくは隣接しない
ＣＨ２基は、Ｃ≡Ｃ、-Ｒ２Ｃ=ＣＲ２-、Ｓｉ（Ｒ２）２、Ｃ=Ｏ、Ｃ=Ｓ、Ｃ=Ｓｅ、Ｃ=
ＮＲ２、Ｐ（=Ｏ）（Ｒ２）、ＳＯ、ＳＯ２、ＮＲ２、Ｏ、Ｓ、Ｃ（=Ｏ）ＯもしくはＣ（
=Ｏ）ＮＲ２で置き代えられてよい。）、または、各場合に、１以上の基Ｒ２により置換
されてよい５～６０個の芳香族環原子を有する芳香族もしくは複素環式芳香族環構造であ
り；ここで、Ｚ上の２以上の置換基ＲもしくはＲ１および/または一以上の基Ｙは、互い
に結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状脂肪族、芳香族もしくは複素環式芳香族環
構造を形成してもよく；
　Ｒ２は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄもしくは１～２０個のＣ原子を有する脂
肪族、芳香族もしくは複素環式芳香族炭化水素基であり、加えて、１以上のＨ原子は、Ｄ
もしくはＦで置き代えられてよく；ここで、２個以上の隣接するもしくは隣接しない置換
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基Ｒ２は、互いに結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状、脂肪族、芳香族もしくは
複素環式芳香族環構造を形成してもよい。）
【請求項２】
　基Ｚは、１以上の基Ｒで置換されてよい１５～４０個の芳香族環原子を有するアリール
もしくはヘテロアリール基であるか、または、１以上の基Ｒで置換されてよい１８～３６
個の芳香族環原子を有するオリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロアリーレン基であって
、ここで、オリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロアリーレン基は、請求項１で定義され
るとおりの式（II）の芳香族環のみを含むことを特徴とする、請求項１記載の化合物。
【請求項３】
　Ｙは、出現毎に同一であるか異なり、フェニル、トリル、ビフェニル、ターフェニル、
ジフェニルトリアジニル、ナフチル、ピリジニルもしくはメチル基であって、夫々は、二
個以上の重水素を有するか、または、重水素と水素とは別のさらなる置換基を含まず、こ
こで、基は、好ましくは、重水素により完全に置換されていることを特徴とする、請求項
１または２記載の化合物。
【請求項４】
　化合物が以下の式であることを特徴とする、請求項１～３何れか１項記載の化合物。
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【化３－１】
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【化３－２】

　（ここで、基Ｚと添え字ｎは、請求項１または２で定義されるとおりのものである。）
【請求項５】
　Ｒは、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄ、Ｆ、ＣＮ、Ｓｉ（Ｒ２）３、１～２０個
のＣ原子を有する直鎖アルキルもしくはアルコキシ基、３～２０個のＣ原子を有する分岐
あるいは環状アルキルもしくはアルコキシ基（夫々は、１以上の基Ｒ２により置換されて
よく、１以上の隣接するもしくは隣接しないＣＨ２基は、-Ｃ≡Ｃ-、-Ｒ２Ｃ=ＣＲ２-、
Ｓｉ（Ｒ２）２、Ｃ=Ｏ、Ｃ=ＮＲ２、ＮＲ２、Ｏ、Ｓ、Ｃ（=Ｏ）ＯもしくはＣ（=Ｏ）Ｎ
Ｒ２で置き代えられてよい。）、または、各場合に、１以上の基Ｒ２により置換されてよ
い５～３０個の芳香族環原子を有する芳香族もしくは複素環式芳香族環構造であることを
特徴とする、請求項１～４何れか１項記載の化合物。
【請求項６】
　基Ｒは重水素原子ではないことを特徴とする、請求項１～５何れか１項記載の化合物。
【請求項７】
　基Ｚは、出現毎に同一であるか異なり、ターフェニル、トリフェニレン、ベンゾカルバ
ゾール、ベンゾナフトフラン、ベンゾフェナントレン、ピレン、ベンゾピレン、フルオラ
ンセン、ベンゾアントラセン、スピロジベンゾシロール、スピロビフルオレン、インデノ
フルオレン、ベンゾインデノフルオレン、インドロカルバゾール、インデノカルバゾール
、キナクリドン（リニアーもしくはアンギュラーであってよい）、ジベンゾキノキサリン
、ジベンゾシノリン、ジベンゾフタラジン、ジベンゾキナゾリンおよびベンズアクリジン
から選択され、前記基は、随意に、１以上の基Ｒで置換されてよいことを特徴とする、請
求項１～６何れか１項記載の化合物。
【請求項８】
　一以上の基Ｙが、有機金属カップリング反応を介して基Ｚに結合することを特徴とする
、請求項１～７何れか１項記載の化合物の製造方法。
【請求項９】
　請求項１～７何れか１項記載の式（１）の化合物と少なくとも一つのエミッター化合物
とを含む混合物。
【請求項１０】
　少なくとも一つの蛍光エミッター化合物が存在し、好ましくは、１以上の基Ｒ３で置換
されてよい５～６０個の芳香族環原子を有する芳香族もしくは複素環式芳香族環構造であ
ることを特徴とする、請求項９記載の混合物であって、
式中、
　Ｒ３は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄ、Ｆ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ、ＣＮ、Ｎ（Ｒ４

）２、Ｎ（Ａｒ）２、ＮＯ２、Ｓｉ（Ｒ４）２、１～４０個のＣ原子を有する直鎖アルキ
ル、アルコキシもしくはチオアルコキシ基、２～４０個のＣ原子を有するアルケニルもし
くはアルキニル基、３～４０個のＣ原子を有する分岐あるいは環状アルキル、アルコキシ
もしくはチオアルコキシ基（夫々は、１以上の基Ｒ４により置換されてよく、１以上の隣
接するもしくは隣接しないＣＨ２基は、-Ｃ≡Ｃ-、-Ｒ４Ｃ=ＣＲ４-、Ｓｉ（Ｒ４）２、
Ｃ=Ｏ、Ｃ=Ｓ、Ｃ=Ｓｅ、Ｃ=ＮＲ４、Ｐ（=Ｏ）（Ｒ４）、ＳＯ、ＳＯ２、ＮＲ４、Ｏ、
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Ｓ、Ｃ（=Ｏ）ＯもしくはＣ（=Ｏ）ＮＲ４で置き代えられてよい。）であり；ここで、２
以上の置換基Ｒ３は、互いに結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状脂肪族、芳香族
もしくは複素環式芳香族環構造を形成してもよく、および、さらに、
　Ａｒは、出現毎に同一であるか異なり、随意に、１以上の置換基Ｒ４により置換されて
よい、６～６０個のＣ原子を有するアリール基であり、
　Ｒ４は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄもしくは１～２０個のＣ原子を有する脂
肪族、芳香族もしくは複素環式芳香族有機基であり、加えて、１以上のＨ原子は、Ｄもし
くはＦで置き代えられてよく；ここで、２個以上の隣接するもしくは隣接しない基Ｒ４は
、互いに結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状、脂肪族、芳香族もしくは複素環式
芳香族環構造を形成してもよい。
【請求項１１】
　少なくとも一つの燐光エミッター化合物が存在し、好ましくは、クロム、モリブデン、
タングステン、レニウム、ルテニウム、オスミウム、ロジウム、イリジウム、ニッケル、
パラジウム、白金、銅、銀および金から成る群より選ばれる金属を含む少なくとも一つの
金属-炭素結合を有する有機金属錯体から選ばれることを特徴とする、請求項９または１
０記載の混合物。
【請求項１２】
　請求項１～７何れか１項記載の少なくとも一つの化合物または請求項９～１１何れか１
項記載の少なくとも一つの混合物を含む調合物。
【請求項１３】
　請求項１～７何れか１項記載の化合物および/または請求項９～１１何れか１項記載の
混合物の、電子素子、好ましくは、有機エレクトロルミネッセンス素子での使用。
【請求項１４】
　請求項１～７何れか１項記載の少なくとも一つの化合物または請求項９～１１何れか１
項記載の少なくとも一つの混合物を含む、好ましくは、有機エレクトロルミネッセンス素
子（ＯＬＥＤ）、有機電界効果トランジスタ（Ｏ-ＦＥＴ）、有機薄膜トランジスタ（Ｏ-
ＴＦＴ）、有機発光トランジスタ（Ｏ-ＬＥＴ）、有機集積回路（Ｏ-ＩＣ）、有機太陽電
池（Ｏ-ＳＣ）、有機電場消光素子（Ｏ-ＦＱＤ）、発光電子化学電池（ＬＥＣ）、有機レ
ーザーダイオード（Ｏ-ｌａｓｅｒ）もしくは有機光受容器から選ばれる有機電子素子。
【請求項１５】
　請求項１～７何れか１項記載の一以上の化合物が、一以上のエミッター化合物とともに
発光層でホスト材料として使用されることを特徴とする、請求項１４記載の有機エレクト
ロルミネセンス素子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電子素子で、特に、有機エレクトロルミネセンス素子（ＯＬＥＤ）でホスト
材料として使用することができる一般式（I）の重水素化化合物に関する。本発明は、さ
らに、本発明による化合物とエミッター化合物との混合物と、本発明による化合物および
/または上記混合物を含む電子素子に関する。
【０００２】
　本発明の化合物のような有機半導体は、電子産業における機能性材料として使用される
ことが多い。
【０００３】
　特に、それらは、有機エレクトロルミネセンス素子（ＯＬＥＤ）に使用され、特に、US
 4539507およびUS 5151629に記載されているその一般的構造は、多くの魅力的な特性、特
に、低いエネルギー消費と同時に高度に達成可能なルミネセンスおよび良好なカラーコン
トラストの可能性を有し、カラーディスプレイとしてまた室内照明での光源として、将来
重要な役割を果たすであろうことが期待されている。
【０００４】
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　蛍光ＯＬＥＤは、主に縮合芳香族化合物、特に、アントラセン誘導体が、たとえば、9,
10-ビス(2-ナフチル)アントラセン(US 5935721）が、先行技術にしたがって、特別に、青
色発光エレクトロルミネセンス素子のためのホスト材料として使用される。WO 03/095445
およびCN 1362464は、ＯＬＥＤでの使用のための9,10-ビス(1-ナフチル)アントラセン誘
導体を開示する。さらなるアントラセン誘導体は、WO 01/076323、WO 01/021729、WO 04/
013073、WO 04/018588、WO 03/087023、WO 04/01858、WO 07/021117、WO 08/145239 およ
び WO 07/114358に開示されている。アリール置換ピレンおよびクリセン系のホスト材料
は、出願WO 04/016575に記載されている。
【０００５】
　しかしながら、前記素子に使用することができ、好ましくは、素子の特性プロファイル
での、特に、以下の点での改善を生み出す新規な材料、特に、有機化合物に対する需要が
引き続き存在する。
【０００６】
　－素子寿命の増加
　－素子のパワー効率の増加、特に、低電流での光収率の増加と低い駆動電圧
　－素子の色彩の正確性の改善、特に、青色発光素子の場合
　さらに、加工特性の改善も、大量生産のために必要である。本発明の目的のために、こ
れらは、特に、改善された熱安定性、改善された気相堆積特性、真空系製造プロセスのた
めの低減された結晶性および溶液系製造プロセスのための改善された溶解性と改善された
フィルム形成性を意味するものと解される。
【０００７】
　したがって、技術的目的は、素子の特性プロファイル、特に、上記の点に正の作用を有
する有機エレクトロルミネッセンス素子のための新規な材料を開発することである。
【０００８】
　この目的は、式（I）の重水素化化合物の提供と有機エレクトロルミネッセンス素子で
の、特に、蛍光エミッターのためのホスト材料としてのその使用による本発明によって達
成される。
【０００９】
　有機エレクトロルミネッセンス素子の製造においてさらに重要な側面は、使用される材
料に必要とされる高い純度であり、多くの場合、昇華により達成することができるだけで
ある。ごく少量の不純物でさえも、エレクトロルミネッセンス素子の寿命と効率をかなり
減少し得る。
【００１０】
　さらに、化合物は、昇華により化合物を高純度で得るためには、昇華中に支配的な条件
下で高い安定性を有さなければならないことから、高い昇華安定性を有する化合物を提供
することが望ましい。
【００１１】
　これに関連するさらなる側面は、化合物の合成入手可能性である。問題となる化合物を
最小の可能な工程で、良好な収率で進行させて、化合物を調製することが可能とならねば
ならない。さらに、出発材料は容易に入手可能でなければならない。
【００１２】
　先行技術は、その骨格上で一以上の重水素原子により置換された官能性材料としての、
特に、蛍光エミッターとしての使用のための有機芳香族化合物を開示しており、たとえば
、ピレン誘導体（US6852429）もしくはアントラセン誘導体（US2006/0115678およびKR10-
2009-0086015）である。重水素化された有機、特に、ポリマー化合物のＯＬＥＤにおける
使用は、出願WO02/47440に開示されている。
【００１３】
　驚くべきことに、骨格Ｚに結合する一以上の重水素化基Ｙを含む式（I）の化合物が、
優秀な昇華特性を有することが今回見出された。それらは、分解することなく高い温度で
昇華することができ、そのため、高純度で得ることができる。さらに、適用特性は、類似
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の非重水素化化合物と比べて、いくつかの面で改善されている。
【００１４】
　さらに、それらは、その分子構造Ｚ-（Ｙ）ｎに基づいて容易に合成により入手可能で
ある。
【００１５】
　本発明は、以下の一般式（I）の化合物に関する。
【化１】

【００１６】
　ここで、
　Ｚは、１以上の基Ｒで置換されてよい１５～６０個の芳香族環原子を有するアリールも
しくはヘテロアリール基であるか、または、１以上の基Ｒで置換されてよい１８～６０個
の芳香族環原子を有するオリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロアリーレン基であって、
ここで、オリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロアリーレン基は、式（II）の芳香族環の
みを含み、
【化２】

【００１７】
ここで、式（II）中のＸは、同一であるか異なり、ＣＲかＮのいずれかであり、ただし、
二個を超えない隣接するＸは、同時にＮに対応し；ここで、式（II）の基上のさらなる基
Ｒは、これら六員環に縮合する環を形成することはできず、
　Ｙは、出現毎に同一であるか異なり、フェニル、ビフェニル、ターフェニル、ジフェニ
ルトリアジニル、ナフチル、メチル、ピリジニル、ピリミジニル、ピラジニル、トリアジ
ニル、チオフェニル、フラニル、キノリニル、イソキノリニル、イミダゾリル、ベンズイ
ミダゾリルもしくはキナゾリニル基であって、夫々は、二個以上の重水素原子を有し、随
意に、１以上の基Ｒ１で置換されてよく、ここで二個以上の基Ｙは、単結合を介してか、
または、一以上の基Ｒ１を介してかのいずれかで互いに結合することができ、
　ｎは、１～１５の値であることができ、
　Ｒ、Ｒ１は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄ、Ｆ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ、ＣＮ、Ｓｉ
（Ｒ２）３、ＮＯ２、１～４０個のＣ原子を有する直鎖アルキル、アルコキシもしくはチ
オアルコキシ基、２～４０個のＣ原子を有するアルケニルもしくはアルキニル基、３～４
０個のＣ原子を有する分岐あるいは環状アルキル、アルコキシもしくはチオアルコキシ基
（夫々は、１以上の基Ｒ２により置換されてよく、１以上の隣接するもしくは隣接しない
ＣＨ２基は、-Ｃ≡Ｃ-、-Ｒ２Ｃ=ＣＲ２-、Ｓｉ（Ｒ２）２、Ｃ=Ｏ、Ｃ=Ｓ、Ｃ=Ｓｅ、Ｃ
=ＮＲ２、Ｐ（=Ｏ）（Ｒ２）、ＳＯ、ＳＯ２、ＮＲ２、Ｏ、Ｓ、Ｃ（=Ｏ）ＯもしくはＣ
（=Ｏ）ＮＲ２で置き代えられてよい。）、または、各場合に、１以上の基Ｒ２により置
換されてよい５～６０個の芳香族環原子を有する芳香族もしくは複素環式芳香族環構造で
あり；ここで、Ｚ上の２以上の置換基ＲもしくはＲ１および/または一以上の基Ｙは、互
いに結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状脂肪族、芳香族もしくは複素環式芳香族
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環構造を形成してもよく；
　Ｒ２は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄもしくは１～２０個のＣ原子を有する脂
肪族、芳香族もしくは複素環式芳香族炭化水素基であり、加えて、１以上のＨ原子は、Ｄ
もしくはＦで置き代えられてよく；ここで、２個以上の隣接するもしくは隣接しない置換
基Ｒ２は、互いに結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状、脂肪族、芳香族もしくは
複素環式芳香族環構造を形成してもよい。
【００１８】
　本発明の目的のために、重水素原子による置換は、重水素原子が化合物の関連する位置
に、１０～１００％、好ましくは、９０～１００％の統計的確率で位置し、水素原子が化
合物の関連する位置に、９０～０％、好ましくは、１０～０％の統計的確率で位置するこ
とを意味するものと解される。対応する状況は、たとえば、「二個以上の重水素原子を有
する化合物」または「重水素により完全に置換された化合物」等の本出願で使用される用
語に同様に適用される。
【００１９】
　したがって、自然発生または一般的に上記より、より低い濃縮度に対応する頻度でのみ
重水素原子を含む化合物は、この定義には入らず、本発明の目的のための重水素置換とは
みなされない。
【００２０】
　本発明の意味でのアリール基は、６～６０個のＣ原子を含むものとして定義され、本発
明の意味でのヘテロアリール基は、１～６０個のＣ原子と少なくとも１個のヘテロ原子を
含むが、但し、Ｃ原子とヘテロ原子の合計は少なくとも５個である。ヘテロ原子は、好ま
しくは、Ｎ、Ｏ、Ｓｉ、Ｂ、ＰおよびＳから選ばれる。
【００２１】
　ここで、アリール基もしくはヘテロアリール基は、単純な芳香族環、すなわち、ベンゼ
ン、または単純な複素環式芳香族環、たとえば、ピリジン、ピリミジン、チオフェン等、
または縮合芳香族もしくは複素環式芳香族多環、たとえば、ナフタレン、アントラセン、
フェナントレン、ピレン、キノリン、イソキノリン、カルバゾール等または、たとえば、
スピロビフルオレン、インデノフルオレンもしくはインデノカルバゾール等の一以上の非
芳香族環原子を追加的に含む縮合芳香族もしくは複素環式芳香族多環を意味するものと解
される。
【００２２】
　本発明の意味での縮合芳香族もしくは複素環式芳香族多環は、互いに縮合した二個以上
の単純芳香族もしくは複素環式芳香族環を含むアリールもしくはヘテロアリール基を意味
するものと解される。明確には示さないが、縮合芳香族もしくは複素環式芳香族多環は、
非芳香族環原子をまったく含まない。非芳香族環原子を含むならば、一以上の非芳香族環
原子を含む縮合芳香族もしくは複素環式芳香族多環と呼ばれる。
【００２３】
　上記定義されるアリール基中の非芳香族環原子は、その混成に基づいて、アリールもし
くはヘテロアリール基の二重結合の共役構造の部分ではない環原子、たとえば、四個の置
換基を有する炭素原子（ｓｐ３混成炭素原子）または四個の置換基を有する珪素原子を意
味するものと解される。上記言及した化合物、スピロビフルオレン、インデノフルオレン
およびインデノカルバゾール、たとえば、スピロビフルオレンのスピロ炭素原子、インデ
ノフルオレンの五員環中のまたはインデノカルバゾールの五員環中のアルキレンブリッジ
は、この定義の意味での非芳香族環原子である。
【００２４】
　１５～６０個の芳香族環原子を有するアリールもしくはヘテロアリール基としての基Ｚ
の上記定義において、および類似する以下の定義において、上記定義のとおりの非芳香族
環原子は、芳香族環原子として数えない。対応して、スピロビフルオレンは２４個の芳香
族環原子を含み、インデノフルオレンは１８個の芳香族環原子を含み、およびインデノカ
ルバゾールは１９個の芳香族環原子を含む。
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【００２５】
　上記定義のとおりの、アリールもしくはヘテロアリール基は、各場合に、上記した基Ｒ
もしくはＲ１により置換されていてもよく、芳香族もしくは複素環式芳香族基上の任意の
所望の位置を介して連結していてもよいが、特に、ベンゼン、ナフタレン、アントラセン
、フェナントレン、ピレン、ジヒドロピレン、クリセン、ペリレン、フルオランセン、フ
ルオレン、スピロビフルオレン、シス-もしくはトランス-インデノフルオレン、ベンズア
ントラセン、ベンゾフェナントレン、テトラセン、ペンタセン、ベンゾピレン、フラン、
ベンゾフラン、イソベンゾフラン、ジベンゾフラン、チオフェン、ベンゾチオフェン、イ
ソベンゾチオフェン、ジベンゾチオフェン、ピロール、インドール、イソインドール、カ
ルバゾール、インドロカルバゾール、インデノカルバゾール、ピリジン、キノリン、イソ
キノリン、アクリジン、フェナントリジン、ベンゾ-5,6-キノリン、ベンゾ-6,7-キノリン
、ベンゾ-7,8-キノリン、フェノチアジン、フェノキサジン、ピラゾール、インダゾール
、イミダゾール、ベンズイミダゾール、ナフトイミダゾール、フェナントロイミダゾール
、ピリジンイミダゾール、ピラジンイミダゾール、キノキサリンイミダゾール、オキサゾ
ール、ベンズオキサゾール、ナフトオキサゾール、アントロオキサゾール、フェナントロ
オキサゾール、イソオキサゾール、1,2-チアゾール、1,3-チアゾール、ベンゾチアゾール
、ピリダジン、ベンゾピリダジン、ピリミジン、ベンゾピリミジン、キノキサリン、ピラ
ジン、フェナジン、ナフチリジン、アザカルバゾール、ベンゾカルボリン、フェナントロ
リン、1,2,3-トリアゾール、1,2,4-トリアゾール、ベンゾトリアゾール、1,2,3-オキサジ
アゾール、1,2,4-オキサジアゾール、1,2,5-オキサジアゾール、1,3,4-オキサジアゾール
、1,2,3-チアジアゾール、1,2,4-チアジアゾール、1,2,5-チアジアゾール、1,3,4-チアジ
アゾール、1,3,5-トリアジン、1,2,4-トリアジン、1,2,3-トリアジン、テトラゾール、1,
2,4,5-テトラジン、1,2,3,4-テトラジン、1,2,3,5-テトラジン、プリン、プテリジン、イ
ンドリジンおよびベンゾチアジアゾールに由来する基を意味するものと解される。
【００２６】
　本発明の意味でのオリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロアリーレン基は、単結合を介
してのみ互いに結合する三個以上の芳香族もしくは複素環式芳香族環を含む構造を意味す
るものと解される。ここで、芳香族もしくは複素環式芳香族環は、ベンゼン、ピリジン、
ピリミジンもしくはチオフェン等の単純な芳香族もしくは複素環式芳香族環、たとえば、
、ナフタレン、アントラセン、フェナントレン、ピレン、キノリン、イソキノリン、カル
バゾール等の縮合芳香族もしくは複素環式芳香族多環である。本定義にしたがうオリゴア
リーレンもしくはオリゴヘテロアリーレンの例は、ターフェニル、ターピリジン、クオー
ターフェニルおよびジフェニルトリアジンである。
【００２７】
　本発明の意味での芳香族環構造は、環構造中に６～６０個のＣ原子を含む。本発明の意
味での複素環式芳香族環構造基は、少なくともその１個がヘテロ原子である５～６０個の
芳香族環原子を含む。ヘテロ原子は、好ましくは、Ｎ、Ｏ、Ｓｉ、Ｂ、ＰおよびＳから選
ばれる。本発明の意味での芳香族もしくは複素環式芳香族環構造は、必ずしもアリールも
しくはヘテロアリール基のみを含む構造ではなく、その代わりに、加えて、複数のアリー
ルもしくはヘテロアリール基は、たとえば、ｓｐ３混成のＣ、Ｓｉ、ＮあるいはＯ原子、
ｓｐ２混成のＣあるいはＮ原子、ｓｐ混成のＣ原子のような非芳香族単位（Ｈ以外の原子
は、好ましくは、１０％より少ない）により結合されていてもよい構造を意味するものと
解される。したがって、二個以上のアリール基が、たとえば、直鎖あるいは環状アルキル
、アルケニルもしくはアルキニル基またはシリル基により連結される構造であることから
、例えば、トリアリールアミン、ジアリールエーテル、スチルベン等のような構造も、本
発明の意味での芳香族環構造を意味するものと解されることを意図されてもいる。さらに
、たとえば、ビフェニル、ターフェニルもしくはジフェニルトリアジン等の二個以上のア
リールもしくはヘテロアリール基が単結合を介して互いに結合する構造も、本発明の意味
での芳香族もしくは複素環式芳香族環とも解される。
【００２８】
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　５～６０個の芳香族環原子を含む芳香族もしくは複素環式芳香族環構造は、各場合に、
上記定義した基により置換されていてもよく、芳香族もしくは複素環式芳香族基上の任意
の所望の位置を介して連結していてもよいが、特に、ベンゼン、ナフタレン、アントラセ
ン、ベンズアントラセン、フェナントレン、ベンズフェナントレン、ピレン、クリセン、
ペリレン、フルオランセン、ナフタセン、ペンタセン、ベンズピレン、ビフェニル、ビフ
ェニレン、ターフェニル、ターフェニレン、フルオレン、スピロビフルオレン、ジヒドロ
フェナントレン、ジヒドロピレン、テトラヒドロピレン、シス-もしくはトランス-インデ
ノフルオレン、トルクセン、イソトルクセン、スピロトルクセン、スピロイソトルクセン
、、フラン、ベンゾフラン、イソベンベンゾフラン、ジベンベンゾフラン、チオフェン、
ベンゾチオフェン、イソベンゾチオフェン、ジベンゾチオフェン、ピロール、インドール
、イソインドール、カルバゾール、インドロカルバゾール、インデノカルバゾール、ピリ
ジン、キノリン、イソキノリン、アクリジン、フェナントリジン、ベンゾ-5,6-キノリン
、ベンゾ-6,7-キノリン、ベンゾ-7,8-キノリン、フェノチアジン、フェノキサジン、ピラ
ゾール、インダゾール、イミダゾール、ベンズイミダゾール、ナフトイミダゾール、フェ
ナントロイミダゾール、ピリジンイミダゾール、ピラジンイミダゾール、キノキサリンイ
ミダゾール、オキサゾール、ベンズオキサゾール、ナフトオキサゾール、アントロオキサ
ゾール、フェナントロオキサゾール、イソオキサゾール、1,2-チアゾール、1,3-チアゾー
ル、ベンゾチアゾール、ピリダジン、ベンゾピリダジン、ピリミジン、ベンゾピリミジン
、キノキサリン、1,5-ジアザアントラセン、2,7-ジアザアントラセン、2,3-ジアザピレン
、1,6-ジアザピレン、1,8-ジアザピレン4,5-ジアザピレン、4,5,9,10-テトラアザピレン
、ピラジン、フェナジン、フェノキサジン、フェノチアジン、フルオルビン、ナフチリジ
ン、アザカルバゾール、ベンゾカルボリン、フェナントロリン、1,2,3-トリアゾール、1,
2,4-トリアゾール、ベンゾトリアゾール、1,2,3-オキサジアゾール、1,2,4-オキサジアゾ
ール、1,2,5-オキサジアゾール、1,3,4-オキサジアゾール、1,2,3-チアジアゾール、1,2,
4-チアジアゾール、1,2,5-チアジアゾール、1,3,4-チアジアゾール、1,3,5-トリアジン、
1,2,4-トリアジン、1,2,3-トリアジン、テトラゾール、1,2,4,5-テトラジン、1,2,3,4-テ
トラジン、1,2,3,5-テトラジン、プリン、プテリジン、インドリジン、ベンゾチアジアゾ
ールまたはこれらの基の組み合わせに由来する基を意味するものと解される。
【００２９】
　本発明の目的のために、１～４０個のＣ原子を有する直鎖アルキル基、または３～４０
個のＣ原子を有する分岐あるいは環状アルキル基または２～４０個のＣ原子を有するアル
ケニルもしくはアルキニル基は、ここで、加えて、個々のＨ原子もしくはＣＨ２基は、上
記した言及した基ＲもしくはＲ１の定義で言及される基により置換されていてよく、好ま
しくは、基メチル、エチル、ｎ-プロピル、ｉ-プロピル、ｎ-ブチル、ｉ-ブチル、ｓ-ブ
チル、ｔ-ブチル、２-メチルブチル、ｎ-ペンチル、ｓ-ペンチル、シクロペンチル、ネオ
ペンチル、ｎ-ヘキシル、シクロヘキシル、ネオヘキシル、ｎ-ヘプチル、シクロヘプチル
、ｎ-オクチル、シクロオクチル、2-エチルヘキシル、トリフルオロメチル、ペンタフル
オロエチル、2,2,2-トリフルオロエチル、エテニル、プロペニル、ブテニル、ペンテニル
、シクロペンテニル、ヘキセニル、シクロヘキセニル、ヘプテニル、シクロヘプテニル、
オクテニル、シクロオクテニル、エチニル、プロピニル、ブチニル、ペンチニル、ヘキシ
ニルあるいはオクチニルを意味するものと解される。１～４０個のＣ原子を有するアルコ
キシもしくはチオアルキル基は、好ましくは、メトキシ、トリフルオロメトキシ、エトキ
シ、ｎ-プロポキシ、ｉ-プロポキシ、ｎ-ブトキシ、ｉ-ブトキシ、ｓ-ブトキシ、ｔ-ブト
キシ、n-ペントキシ、s-ペントキシ、２-メチルブトキシ、n-ヘキソキシ、シクロヘキシ
ルオキシ、n-ヘプトキシ、シクロヘプチルオキシ、n-オクチルオキシ、シクロオクチルオ
キシ、2-エチルヘキシルオキシ、ペンタフルオロエトキシ、2,2,2-トリフルオロエトキシ
、メチルチオ、エチルチオ、ｎ-プロピルチオ、ｉ-プロピルチオ、ｎ-ブチルチオ、ｉ-ブ
チルチオ、ｓ-ブチルチオ、ｔ-ブチルチオ、ｎ-ペンチルチオ、ｓ-ペンチルチオ、ｎ-ヘ
キシルチオ、シクロヘキシルチオ、ｎ-ヘプチチオル、シクロヘプチルチオ、ｎ-オクチル
チオ、シクロオクチルチオ、2-エチルヘキシルチオ、トリフルオロメチルチオ、ペンタフ
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ルオロエチルチオ、2,2,2-トリフルオロエチルチオ、エテニルチオ、プロペニルチオ、ブ
テニチオル、ペンテニルチオ、シクロペンテニルチオ、ヘキセニルチオ、シクロヘキセニ
ルチオ、ヘプテニルチオ、シクロヘプテニルチオ、オクテニルチオ、シクロオクテニルチ
オ、エチニルチオ、プロピニルチオ、ブチニルチオ、ペンチニルチオ、ヘキシニルチオ、
ヘプチニルチオもしくはオクチニルチオを意味するものと解される。
【００３０】
　本発明にしたがうと、基Ｚは、１以上の基Ｒで置換されてよい１５～４０個の芳香族環
原子を有するアリールもしくはヘテロアリール基であるか、または、１以上の基Ｒで置換
されてよい１８～３６個の芳香族環原子を有するオリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロ
アリーレン基であることが好ましく、ここで、オリゴアリーレンもしくはオリゴヘテロア
リーレン基は、上記定義のとおりの式（II）の芳香族環のみを含む。
【００３１】
　基Ｚは、特に、好ましくは、１以上の基Ｒで置換されてよい１５～３０個の芳香族環原
子を有するアリールもしくはヘテロアリール基である。
【００３２】
　基Ｚは、非常に、特に、好ましくは、１以上の基Ｒで置換されてよい１５～３０個の芳
香族環原子を有する縮合芳香族もしくは複素環式芳香族多環である。
【００３３】
　基Ｚは、特に、好ましくは、ターフェニル、ジフェニルトリアジン、テトラフェニレン
、トリフェニルアミン、ピリジンビフェニル、フェニルビピリジン、フェニルカルバゾー
ル、ベンゾフェナントレン、ピレン、ベンゾピレン、ペンタセン、ベンゾアントラセン、
ナフタセン、クリセン、トリフェニレン、ジベンゾクリセン、ペリレン、スピロビジベン
ゾシロール、スピロビフルオレン、スピロフルオレンアンソロン、スピロフルオレンアク
リジン、スピロフルオレンジベンゾシクロヘプタトリエン、インデノフルオレン、ベンゾ
カルバゾール、ジベンゾカルバゾール、ジインデノフルオレン、ベンズインデノフルオレ
ン、ジベンズインデノフルオレン、ベンゾフェナントロリン、ベンズアクリジン、ベンズ
アクリドン、フルオランセン、ベンゾフルオランセン、ベンゾフェナトリジン、ベンゾフ
ェナジン、ベンゾナフトフラン、ベンゾナフトチオフェン、アセフェナントリーレン、キ
ナクリドン（リニアーもしくはアンギュラーであってよい）、ベンゾフルオランセン、ベ
ンズイミダゾールキナゾリン、ジベンゾキノリン、ジベンゾキノキサリン、ジベンゾイソ
インドール、ジベンゾシンノリン、ジベンゾフタラジン、ジベンゾキナゾリンナフトキノ
リン、アセアントリーレン、インドロカルバゾール、インデノカルバゾール、フェナント
ロカルバゾール、フェナントロイミダゾール、ベンゾカルボリン、アントロオキサゾール
、フェナントロオキサゾール、ピレニルトリアジン、ジベンゾアゼピン、トルクセン、ト
ルクセノンおよびスマネンから選択され、夫々は、随意に、１以上の基で置換されてよい
。
【００３４】
　基Ｚは、特に、好ましくは、ターフェニル、トリフェニレン、ベンゾカルバゾール、ベ
ンゾナフトフラン、ベンゾフェナントレン、ピレン、ベンゾピレン、フルオランセン、ベ
ンゾアントラセン、スピロジベンゾシロール、スピロビフルオレン、インデノフルオレン
、ベンゾインデノフルオレン、インドロカルバゾール、インデノカルバゾール、キナクリ
ドン（リニアーもしくはアンギュラーであってよい）、ジベンゾキノキサリン、ジベンゾ
シンノリン、ジベンゾフタラジン、ジベンゾキナゾリンおよびベンズアクリジンから選択
され、前記基は、随意に、１以上の基Ｒで置換されてよい。
【００３５】
　Ｚであるヘテロアリール基もしくはオリゴアリーレンの複素環式芳香族環原子は、Ｓｉ
、Ｎ、Ｏ、Ｓ、ＰおよびＢから、特に、好ましくは、Ｎ、ＯおよびＳから選ばれるのが好
ましい。
【００３６】
　基Ｒが、重水素原子ではない、すなわち、基Ｚはその骨格上で重水素化されていないこ
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とが、さらに好ましい。
【００３７】
　Ｙは、出現毎に同一であるか異なり、好ましくは、フェニル、トリル、ビフェニル、タ
ーフェニル、ジフェニルトリアジニル、ナフチル、ピリジニルもしくはメチル基である。
本発明の好ましい具体例では、Ｙは、互いに結合せず、単結合、基Ｒ１によっても結合し
ない。
【００３８】
　基Ｙは、出現毎に同一であるか異なり、特に、好ましくは、フェニル、トリル、ビフェ
ニル、ターフェニル、ジフェニルトリアジニル、ナフチル、ピリジニルもしくはメチル基
であり、夫々は、二個以上の重水素原子を有し、重水素と水素とは別のさらなる置換基を
含まない。基Ｙは、出現毎に同一であるか異なり、特に、好ましくは、フェニル、トリル
、ビフェニル、ターフェニル、ジフェニルトリアジニル、ナフチル、ピリジニルもしくは
メチル基であり、夫々は、重水素により完全に置換される。
【００３９】
　本発明の好ましい具体例は、以下の式（III）～（XV）により表わされる。
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【化３－２】

【００４０】
　ここで、基Ｚと添え字ｎは、上記で定義されるとおりのものである。
【００４１】
　基Ｒは、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄ、Ｆ、ＣＮ、Ｓｉ（Ｒ２）３、１～２０
個のＣ原子を有する直鎖アルキルもしくはアルコキシ基、３～２０個のＣ原子を有する分
岐あるいは環状アルキルもしくはアルコキシ基（夫々は、１以上の基Ｒ２により置換され
てよく、１以上の隣接するもしくは隣接しないＣＨ２基は、-Ｃ≡Ｃ-、-Ｒ２Ｃ=ＣＲ２-
、Ｓｉ（Ｒ２）２、Ｃ=Ｏ、Ｃ=ＮＲ２、ＮＲ２、Ｏ、Ｓ、Ｃ（=Ｏ）ＯもしくはＣ（=Ｏ）
ＮＲ２で置き代えられてよい。）、または、各場合に、１以上の基Ｒ２により置換されて
よい５～３０個の芳香族環原子を有する芳香族もしくは複素環式芳香族環構造である。
【００４２】
　さらに、基Ｒ１は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄ、Ｆ、ＣＮ、Ｓｉ（Ｒ２）３

、１～２０個のＣ原子を有する直鎖アルキルもしくはアルコキシ基、３～２０個のＣ原子
を有する分岐あるいは環状アルキルもしくはアルコキシ基（夫々は、１以上の基Ｒ２によ
り置換されてよく、１以上の隣接するもしくは隣接しないＣＨ２基は、-Ｃ≡Ｃ-、-Ｒ２

Ｃ=ＣＲ２-、Ｓｉ（Ｒ２）２、Ｃ=Ｏ、Ｃ=ＮＲ２、ＮＲ２、Ｏ、Ｓ、Ｃ（=Ｏ）Ｏもしく
はＣ（=Ｏ）ＮＲ２で置き代えられてよい。）、または、各場合に、１以上の基Ｒ２によ
り置換されてよい５～３０個の芳香族環原子を有するアリールもしくはヘテロアリール基
から、好ましくは、選ばれる。
【００４３】
　添え字ｎは、好ましくは１～１０の値、特に、好ましくは、１、２、３、４または５の
値、非常に、特に、好ましくは、１、２または３の値を有する。
【００４４】
　本発明の式（I）の化合物の構成成分として式Ｚ－１～Ｚ－５０を有する、特に、好ま
しい骨格Ｚが、以下に示される。これらは、上記で定義されるとおり、一以上の基Ｙで置
換され、さらに、一以上の基Ｒで芳香族もしくは複素環式芳香族骨格の自由な位置で置換
されてよい。
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【化４－４】

【００４５】
　以下の表に挙げられる基Ｚ（Ｚ－ａ～Ｚ－ｕ）およびＹ（Ｙ１～Ｙ３）の組み合わせが
、本発明の式（I）の化合物の特に好ましい具体例である。対応する基Ｚ－ａ～Ｚ－ｕお
よびＹ１～Ｙ３が、以下に示される。
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【化５－２】

【００４６】
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　基Ｙ１～Ｙ３に加えて、水素原子または任意の所望の他の基Ｒだけが、Ｒａ～Ｒｆで示
される位置に結合してもよい。
【００４７】
　以下の表で示される化合物は、本発明の式（I）の特に好ましい具体例である。
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【００４８】
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　本発明による化合物は、当業者に知られる有機化学合成プロセスにより調製することが
できる。
【００４９】
　本発明による化合物のいくつかの重要な構造種を生じる例示的な合成経路が、以下に示
される。しかしながら、当業者は、これらの例に縛られることなく、有機化学の他の反応
によりおよび他の反応経路により、進歩性を要することなく、本発明による化合物を調製
することもできる。
【００５０】
　スキーム１は、基Ｙとして過重水素化フェニルで置換された本発明の化合物の調製のた
めの典型的な合成経路を示す。この経路は、ｄ６-ベンゼンから出発し、臭素化され、ボ
ロン酸誘導体に変換され、引き続きクロスカップリング反応で基Ｚ（ここでは、ベンズア
ントラセン）と反応する。
【００５１】
スキーム１

【化７】

【００５２】
　重水素化フェニルに代えて、多くの他の重水素化基Ｙを同様の経路により導入すること
ができる。例として、スキーム２は、種々の位置（ここで示されるのは2-および4-位）で
臭素化することができる過重水素化ビフェニルの調製を示す。
【００５３】
スキーム２
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【化８】

【００５４】
　スキーム３は、ボロン酸置換ｄ５-ベンゼンから出発する部分重水素化ビフェニル誘導
体の合成を示す。（スキーム１と類似する調製）
スキーム３

【化９】

【００５５】
　他の重水素化基、特に、重水素化複素環式芳香族基の合成は、たとえば、出願WO2009/0
96555に記載される。
【００５６】
　これらの基は、スキーム１の例により示されるとおり、Ｐｄ触媒で、有機金属クロスカ
ップリング反応、たとえば、スズキカップリングにより、芳香族もしくは複素環式芳香族
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が得られる。
【００５７】
　本発明による式（I）の化合物の合成が、以下に示される（スキーム４と５）
スキーム４
【化１０】

【００５８】
　スキーム４でのｄ６-ベンゼンから出発し、まず、対応ボロン酸誘導体が調製され、ス
ズキカップリングでブロモピレンと反応する。生成物は、ベンゼン環上で再臭素化され、
引き続き、4-ベンズアントラセニルボロン酸と第２スズキカップリングで反応し、本発明
による化合物を得る。
【００５９】
スキーム５
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【００６０】
　スキーム５での部分重水素化2-ブロモビフェニルから出発して、部分重水素化スピロビ
フルオレン誘導体が、グリニャール反応と引き続く環化により調製される。この生成物が
、過重水素化フェニルボロン酸とスズキカップリングで反応し、本発明による化合物を得
る。
【００６１】
　ジ（過重水素化フェニル）トリアジンビルディングブロックを基礎とする本発明による
化合物の合成は、以下のスキーム６と７に示される。
【００６２】
スキーム６　　　
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【化１２】

【００６３】
　過重水素化ブロモベンゼンから出発して、まず、ジ（過重水素化フェニル）トリアジン
が、スキーム６でグルニャール反応により調製される。二段階シーケンスで、二級シンソ
ンが、2-クロロアニリンとのハートウイッグ-ブッフバルト反応による2-ブロモジメチル
フルオレンから、引き続く酸化カップリングにより調製される。この二級シンソンが、ジ
（過重水素化フェニル）トリアジンとＳn反応で反応して、本発明による化合物を得る。
【００６４】
スキーム７
【化１３】

【００６５】
　スキーム６でのようにグリニャール反応により同様に調製された過重水素化ジ（過重水
素化フェニル）トリアジンが、スキーム７でスズキカップリングでスピロ-2-ボロン酸と
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【００６６】
　したがって、本発明は、一以上の基Ｙが、有機金属カップリング反応を介して基Ｚに結
合することを特徴とする調製方法にも関する。合成で容易に入手可能な過重水素化または
部分重水素化出発物質は、好ましくは、スキーム１～３に示されたとおり、ここで使用さ
れる。ここで使用される出発材料は、特に、好ましくは、芳香族もしくは複素環式芳香族
化合物ｄ６-ベンゼン、ｄ８-トルエンまたはｄ５-ピリジンである。
【００６７】
　純粋化合物に加えて、本発明は、混合物にも関する。
【００６８】
　前記混合物は、式（I）の化合物と少なくとも一つのエミッター化合物を含む。
【化１４】

【００６９】
ここで、Ｚ、Ｙおよびｎは、上記定義されるとおりである。
【００７０】
　上記言及される具体例、特に、基Ｚ、Ｙ、添え字ｎおよび基ＲとＲ１に関しては、エミ
ッター化合物との混合物中の式（I）の化合物に適用される。
【００７１】
　式（I）の化合物は、好ましくは、混合物中でホスト材料である。
【００７２】
　ここで、式（I）の化合物は、混合物の５０体積％超を、非常に、特に、好ましくは、
混合物の８５体積％超を構成することが特に好ましい。
【００７３】
　式（I）の化合物の例は、以下に示される。示された化合物は、エミッター化合物とと
もに、特に、好ましくは、ホスト材料として、好ましくは混合物中で使用される。
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【化１５－５】

【００７４】
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　式（I）の化合物に加えて、本発明による混合物は、好ましくは、一以上の蛍光エミッ
ター化合物（ド―パント）を含む。
【００７５】
　本発明の意味での蛍光化合物は、室温で励起一重項状態からルミネッセンスを呈する化
合物である。本発明の目的のために、重い原子を含まない、すなわち、３６を超える原子
番号を有する原子を含まないすべてのルミネッセンス化合物が、蛍光化合物とみなされる
ことになる。
【００７６】
　本発明による混合物は、特に、好ましくは、１以上の基Ｒ３で置換されてよい５～６０
個の芳香族環原子を有する芳香族もしくは複素環式芳香族環構造である少なくとも一つの
蛍光エミッター化合物を含み、ここで、
　Ｒ３は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄ、Ｆ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ、ＣＮ、Ｎ（Ｒ４

）２、Ｎ（Ａｒ）２、ＮＯ２、Ｓｉ（Ｒ４）２、１～４０個のＣ原子を有する直鎖アルキ
ル、アルコキシもしくはチオアルコキシ基、２～４０個のＣ原子を有するアルケニルもし
くはアルキニル基、３～４０個のＣ原子を有する分岐あるいは環状アルキル、アルコキシ
もしくはチオアルコキシ基（夫々は、１以上の基Ｒ４により置換されてよく、１以上の隣
接するもしくは隣接しないＣＨ２基は、-Ｃ≡Ｃ-、-Ｒ４Ｃ=ＣＲ４-、Ｓｉ（Ｒ４）２、
Ｃ=Ｏ、Ｃ=Ｓ、Ｃ=Ｓｅ、Ｃ=ＮＲ４、Ｐ（=Ｏ）（Ｒ４）、ＳＯ、ＳＯ２、ＮＲ４、Ｏ、
Ｓ、Ｃ（=Ｏ）ＯもしくはＣ（=Ｏ）ＮＲ４で置き代えられてよい。）であり；ここで、２
以上の置換基Ｒ３は、互いに結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状脂肪族、芳香族
もしくは複素環式芳香族環構造を形成してもよく、および、さらに、
　Ａｒは、出現毎に同一であるか異なり、随意に、１以上の基Ｒ４により置換されてよい
、６～６０個のＣ原子を有する基であり、および
　Ｒ４は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、Ｄもしくは１～２０個のＣ原子を有する脂
肪族、芳香族もしくは複素環式芳香族有機基であり、加えて、１以上のＨ原子は、Ｄもし
くはＦで置き代えられてよく；ここで、２個以上の隣接するもしくは隣接しない置換基Ｒ
４は、互いに結合して、随意に、モノ-あるいはポリ環状、脂肪族、芳香族もしくは複素
環式芳香族環構造を形成してもよい。
【００７７】
　ドーパントの芳香族もしくは複素環式芳香族環構造は、特に、好ましくは、少なくとも
一つの式（Ａ）の基で置換され、
【化１６】

【００７８】
ここで、破線は、基から芳香族もしくは複素環式芳香族環構造への結合であり、Ａｒは上
記定義のとおりである。
【００７９】
　前記蛍光ドーパントは、特に、好ましくは、縮合芳香族炭化水素、モノスチリルアミン
、ジスチリルアミン、トリスチリルアミン、テトラスチリルアミン、スチリルホスフィン
、スチリルエーテル、アリールアミンおよび縮合アリール基を含むアリールアミンから選
択される。モノスチリルアミンは、１個のスチリル基と少なくとも１個のアミン、好まし
くは芳香族アミンを含む化合物を意味するものと解される。ジスチリルアミンは、２個の
スチリル基と少なくとも１個のアミン、好ましくは芳香族アミンを含む化合物を意味する
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ものと解される。トリスチリルアミンは、３個のスチリル基と少なくとも１個のアミン、
好ましくは芳香族アミンを含む化合物を意味するものと解される。テトラスチリルアミン
は、４個のスチリル基と少なくとも１つのアミン、好ましくは芳香族アミンを含む化合物
を意味するものと解される。本発明の意味でのアリールアミンもしくは芳香族アミンは、
窒素に直接結合した３個の芳香族もしくは複素環式芳香族環構造を含み、その少なくとも
１個は、好ましくは、少なくとも１４個の芳香族環原子を有する縮合環構造である。スチ
リル基は、特に好ましくは、スチルベンであり、二重結合上または芳香族環構造上でさら
に置換されていてもよい。この型のドーパントの例は、置換あるいは非置換トリスチルベ
ンアミンまたは、たとえば、WO 06/000388、WO 06/058737、WO 06/000389、WO 07/065549
およびWO 07/115610に記載されるさらなるドーパントである。WO 06/122630にしたがう化
合物は、ドーパントとしてさらに好ましい。好ましいドーパントは、さらに、たとえば、
WO08/006449 もしくはWO07/140847にしたがうモノベンゾインデノフルオレンアミンある
いはジベンゾインデノフルオレンのジアリールアミン誘導体もしくはビス（ジアリールア
ミン）誘導体、たとえば、WO07/140847にしたがうジベンゾインデノフルオレンアミンあ
るいはジベンゾインデノフルオレンジアミンである。好ましいドーパントは、再度さらに
、出願WO2010/0123287に開示されたフルオレン誘導体である。
【００８０】
　本発明のさらなる具体例によれば、混合物は、本発明の化合物に加えて、一以上の燐光
エミッター化合物を含む。
【００８１】
　本発明の意味での燐光エミッター化合物は、相対的に高いスピン多重度、すなわち、ス
ピン多重度＞１の励起状態から、特に、励起三重項状態から、室温でルミネッセンスを呈
する化合物である。本発明の目的のために、すべてのルミネッセンスイリジウムおよび白
金化合物が、特に、燐光化合物とみなされるべきである。
【００８２】
　燐光エミッター化合物は、好ましくは、クロム、モリブデン、タングステン、レニウム
、ルテニウム、オスミウム、ロジウム、イリジウム、ニッケル、パラジウム、白金、銅、
銀および金から成る金属を含む少なくとも一つの金属-炭素結合を有する有機金属錯体を
含む基から選ばれ、特に、好ましくは、モリブデン、タングステン、レニウム、ルテニウ
ム、オスミウム、イリジウム、白金、金および銅より選ばれ、非常に、特に、好ましくは
、イリジウム、白金および銅より選ばれる。
【００８３】
　本発明の好ましい具体例によれば、燐光または蛍光エミッター化合物は、一以上の重水
素原子を含む。エミッター化合物は、特に、好ましくは、一以上の重水素原子を有し、随
意に一以上の基Ｒ１で置換されてよい一以上のフェニル、ビフェニル、ターフェニル、ジ
フェニルトリアジニル、ナフチル、ピリジニルもしくはメチル基を含み、ここで、Ｒ１は
、上記定義されるとおりのものである。上記フェニル、ビフェニル、ターフェニル、ジフ
ェニルトリアジニル、ナフチル、ピリジニルもしくはメチル基は、非常に、特に、好まし
くは、一以上の重水素原子を有し、重水素と水素とは別のさらなる置換基を有さない。
【００８４】
　本発明のさらに、特に、好ましい具体例では、前記フェニル、ビフェニル、ターフェニ
ル、ジフェニルトリアジニル、ナフチル、ピリジニルもしくはメチル基は、完全に重水素
原子で置換される。
【００８５】
　本発明による混合物中で特に、エミッターの特に好ましい具体例は、以下の化合物であ
る。
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【化１７－３】
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【化１７－６】

【００８６】
　本発明は、さらに、少なくとも一つの本発明の式（I）の化合物または少なくとも一つ
の上記本発明の混合物と少なくとも一つの溶媒、好ましくは、少なくとも一つの有機溶媒
を含む調合物に関する。
【００８７】
　本発明による化合物または本発明による混合物は、電子素子、好ましくは、有機エレク
トロルミネッセンス素子に使用することができる。ここで、本発明による化合物は、好ま
しくは、一以上の発光層中に存在する。
【００８８】
　したがって、本発明は、層、好ましくは、上記定義されるとおりの式（I）の化合物を
含む有機エレクトロルミネッセンス素子の発光層にも関する。
【００８９】
　したがって、本発明は、上記定義されるとおりの式（I）の化合物または本発明による
混合物の一つの、電子素子、好ましくは、有機エレクトロルミネッセンス素子での使用に
も関する。好ましい使用は、蛍光または燐光ドーパントのための、特に、好ましくは、蛍
光ドーパントのためのホスト材料としての使用である。
【００９０】
　本発明のさらに好ましい具体例では、式（I）の化合物は、ＯＬＥＤの発光層中でコホ
スト材料として使用される。この場合、化合物は、５～９５体積％の割合で、発光層中に
好ましくは、存在する。
【００９１】
　マトリックス（＝ホスト）とドーパント（＝エミッター化合物）とを系中に含むホスト
材料は、系中により高い割合で存在する成分を意味するものと解される。一つのマトリッ
クス材料と複数のドーパント材料を含む系中では、マトリックス材料は、混合物中でその
割合が最も高いものであるものを意味するものと解される。
【００９２】
　これらの場合に、ドーパント材料とホスト材料の混合物は、ドーパント材料とホスト材
料を含む全混合物を基礎として、０．５～４０体積％、好ましくは、１～３０体積％、特
に、好ましくは、２～１５体積％のドーパント材料を含む。対応して、混合物は、ドーパ
ント材料とホスト材料を含む全混合物を基礎として、９９．５～６０体積％、好ましくは
、９９～７０体積％、特に、好ましくは９８～８５体積％のホスト材料を含む。
【００９３】
　本発明は、同様に、少なくとも一つの式（I）の化合物または式（I）の化合物の混合物
と上記定義されるとおりのエミッター化合物の一つとを含む、有機電子素子、好ましくは
、有機エレクトロルミネッセンス素子（ＯＬＥＤ）、有機電界効果トランジスタ（Ｏ-Ｆ
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ＥＴ）、有機薄膜トランジスタ（Ｏ-ＴＦＴ）、有機発光トランジスタ（Ｏ-ＬＥＴ）、有
機集積回路（Ｏ-ＩＣ）、有機太陽電池（Ｏ-ＳＣ）、有機電場消光素子（Ｏ-ＦＱＤ）、
発光電子化学電池（ＬＥＣ）、有機レーザーダイオード（Ｏ-ｌａｓｅｒ）もしくは有機
光受容器に関する。
【００９４】
　有機電子素子は、好ましくは、本発明の化合物を、ホスト材料として、特に、好ましく
は、一以上の置換基Ｒ３により置換されてよい５～６０個の芳香族環原子を含む芳香族も
しくは複素環式芳香族環構造を含む蛍光ドーパントから、非常に、特に、好ましくは、選
ばれる一以上のエミッター化合物とともに含み、ここで、Ｒ３は上記定義されるとおりの
ものである。本発明による化合物は、さらに、好ましくは、電子素子の発光層中に位置す
る。
【００９５】
　本発明による混合物のための上記定義されるとおりの好ましいエミッター化合物は、特
に、そこに記載された好ましい具体例であり、非常に、特に、好ましくは、化合物４７～
１０３である。
【００９６】
　有機エレクトロルミネセンス素子は、一個または複数の発光層を有する。複数の発光層
が存在するならば、これらは、３８０ｎｍ～７５０ｎｍ間に全体で複数の最大発光波長を
有し、全体として、白色発光が生じるものであり、換言すれば、蛍光もしくは燐光を発す
ることができる種々の発光化合物が、発光層に使用される。特に、好ましいものは、３層
構造であり、すなわち、３個の発光層を有する構造であり、その３層は青色、緑色および
オレンジ色もしくは赤色発光を呈する（基本構造については、たとえば、WO 05/011013参
照。）。
【００９７】
　カソード、アノードおよび少なくとも一つの発光層に加えて、本発明によるエレクトロ
ルミネセンス素子は、さらなる層、たとえば、各場合に、１以上の正孔注入層、正孔輸送
層、正孔障壁層、電子輸送層、電子注入層、励起子障壁層、電荷生成層（IDMC 2003, Tai
wan; Session 21 OLED (5), T. Matsumoto, T. Nakada, J.Endo, K. Mori, N. Kawamura,
 A. Yokoi, J.Kido, Multiphoton Organic EL Device Having Charge Generation Layer)
および/または有機あるいは無機ｐ／ｎ接合を含んでもよい。たとえば、励起子障壁機能
を有する一以上の中間層を、二個の発光層の間に導入することも同様に可能である。しか
しながら、これら層の夫々は、必ずしも存在する必要はないことが指摘されねばならない
。上記言及した層は、上記定義されるとおりの式（I）の化合物を含んでもよい。
【００９８】
　さらに好ましい有機エレクトロルミネッセンス素子は、１以上の層が、昇華プロセスに
より適用され、材料は、１０－５mbar未満、好ましくは１０－６mbar未満の初期圧力で、
真空昇華ユニット中で気相堆積される。しかしながら、初期圧力が、たとえば、１０－７

mbar未満よりさらに低いことも可能である。
【００９９】
　同様に好ましい有機エレクトロルミネッセンス素子は、１以上の層が、ＯＶＰＤ（有機
気相堆積）プロセスもしくはキャリアガス昇華により適用され、材料は、１０－５mbar～
１barの圧力で、適用されることを特徴とする。
【０１００】
　さらに、好ましい有機エレクトロルミネッセンス素子は、１以上の層が、溶液から、た
とえば、スピンコーティングにより、もしくは、たとえばスクリーン印刷、フレキソ印刷
あるいはオフセット印刷、特に、好ましくは、ＬＩＴＩ（光誘起熱画像化、熱転写印刷）
あるいはインクジェット印刷のような任意の所望の印刷プロセスにより製造されることを
特徴とする。必要ならば、適切な置換により得られる可溶性の化合物が、この目的のため
には必要である。これらの方法は、有機エレクトロルミネッセンス素子での本発明の化合
物を含むオリゴマーおよびポリマーの使用のために、特に、適切でもある。
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【０１０１】
　さらに、好ましい有機エレクトロルミネッセンス素子は、一以上の層を溶液から適用し
、１以上の他の層が、ＯＶＰＤによる気相堆積もしくはキャリアガス昇華により適用され
るハイブリッドプロセスにより製造されることを特徴とする。
【０１０２】
　有機エレクトロルミネッセンス素子製造のための前記プロセスは、当業者に一般的に知
られており、当業者は、式（I）の化合物を含む素子を問題なく製造することができる。
【０１０３】
　式（I）の化合物と一以上の式（I）の化合物を含む有機エレクトロルミネッセンス素子
は、先行技術を凌駕する一以上の以下の優位性を有する：
　１．本発明による化合物は、改善された昇華安定性を有し、そのため、純粋な形態で得
ることができる。そのため、これら化合物を含む素子は、不純物をより少なく含むだけで
あり、その性能データに正の作用を有し、特に、その寿命を増加する。
【０１０４】
　２．本発明による化合物は、蛍光および燐光エミッターのための、特に、蛍光エミッタ
ーのためのマトリックス材料としての使用のためにきわめて適切であり、エレクトロルミ
ネッセンス素子の良好な効率、長い寿命および低い駆動電圧をもたらす。
【０１０５】
　３．化合物は、高い分解安定性を有し、有機エレクトロルミネッセンス素子の特性プロ
ファイルに、特に、その寿命に正の作用を有する。
【０１０６】
　４．その分子構造に基づいて、化合物は、容易に合成により入手可能であり、重水素化
された芳香族もしくは複素環式芳香族基Ｙの、骨格として機能するＺへの有機金属カップ
リングにより経済的に調製することができる。
【０１０７】
　以下の例は、本発明をより詳細に説明することを意図しているが、それにより限定する
ことを望むものではない。特に、例が基礎とする定義された化合物についてここに記載さ
れた特徴と特性と優位性は、詳細には言及されない他の化合物にも関連するが、他に断ら
ない限り、本特許請求の範囲内のものである。
【０１０８】
　例
　例１：5-ベンゾ［a］アントラセン-4-イル-12-過重水素化フェニルナフタセンの合成
【化１８】
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　第１工程
　テトラセニルブロミド（５００ミリモル、１５３．６ｇ）、過重水素化フェニルボロン
酸（５９０ミリモル、７５．２ｇ）と燐酸カリウム（１５００ミリモル、３１８．４ｇ）
がまず導入される。９００ｍｌのトルエン、３００ｍｌのジオキサンと１０００ｍｌの水
が、引き続き添加される。混合物は、脱気され、トリス-オルト-トリル-ホスフィン（６
ミリモル、１．８３ｇ）が添加され、混合物は５分間撹拌される。酢酸パラジウム（１ミ
リモル、２２４．５ｇ）が、ついで、添加され、混合物は、還流下、急速撹拌により加熱
される。反応が終わると（ＴＬＣチェック）、混合物は、襞付ろ紙と引き続くアルミナ酸
化物によりろ過され、ろ過物は蒸発される。得られた固形物はろ過され、ＥｔＯＨで洗浄
され、真空乾燥される（収率１２１．３ｇ、７８％）。
【０１１０】
　第２工程
　過重水素化フェニルテトラセン（３９２ミリモル、１２１．３ｇ）がまず導入され、無
水ＴＨＦ（１ｌ）中に溶解される。溶液は脱気され、４０℃まで暖められる。ＮＢＳ（４
１２ミリモル、７３．５ｇ）が２０分かけて、６部に分けて添加される。混合物は、引き
続き５０℃の温度の油浴で３時間撹拌される。混合物は、ついで、引き続き真空蒸発され
、ＭｅＯＨ（４００ｍｌ）が添加される。混合物は、５０℃で３０分間、回転蒸発機中で
蒸発され、ＭｅＯＨで洗浄され、真空乾燥される。精製は、熱ＭｅＯＨ（４００ｍｌ）中
で撹拌により実行され、引き続き、混合物を冷却し、ろ過により固形物を単離し、真空乾
燥し、１３８．２ｇ（９１％）を得る。
【０１１１】
　第３工程
　ブロモ過重水素化フェニルナフタセン（３５６ミリモル、１３８．２ｇ）と4-ベンズア
ントラセンボロン酸（３９３ミリモル、１０６．９ｇ）が、燐酸カリウム（７５７ミリモ
ル、１６０．７ｇ）とともにまず導入される。１２００ｍｌのトルエン、４８０ｍｌのジ
オキサンと１２００ｍｌの水が、撹拌されながら、添加され、混合物は、アルゴン通過に
よって、脱気される。トリス-オルト-トリル-ホスフィン（２１．４ミリモル、６．５ｇ
）が、引き続き添加され、混合物は２分間撹拌され、酢酸パラジウム（II）（３．６ミリ
モル、８０１ｍｇ）が、引き続き、添加される。混合物は、還流下、一晩加熱される。冷
却後、生成した固形物は吸引ろ過され、トルエン、水/ＥｔＯＨ１：１および純粋ＥｔＯ
Ｈで洗浄され、乾燥される。精製は、1,2-ジクロロベンゼンからの多段再結晶化により実
行され、１０４．７ｇ、対応する収率５５％の生成物を得る。
【０１１２】
　材料は、引き続き、１×１０－６mbar、３７０℃で二度実行される。熱分解物は、解像
度０．０１％のＨＬＰＣでまったく発見されなかった。
【０１１３】
　非重水素化材料（素子例の化合物Ｈ１参照）が、同様に調製され、精製された。昇華は
同様の条件下で実行されたが、約５℃より高い温度が必要であった。二度の昇華後、約０
．０１～０．０２％の割合の熱分解生成物が、ＨＰＬＣ生成物中に検出された。
【０１１４】
　したがって、重水素化材料は、非重水素化材料と比べて、改善された熱（昇華）安定性
を有する。
【０１１５】
　例２：10-（4,6-ジ過重水素化フェニル-1,3,5-トリアジン-2-イル）-12,12-ジメチル-1
0,12-ジヒドロ-10-アザインデノ［2,1-b］フルオレンの合成
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【化１９】

【０１１６】
　第１工程
　マグネシウム（４８．６ｇ、２ミリモル）が、まず導入され、装置は、Ｎ２下加熱によ
り乾燥され、反応混合物はついで冷却される。ｄ５-ブロモベンゼン（３２４．０ｇ、２
モル）が１５００ｍｌのＴＨＦと混合され、滴下漏斗を通じてゆっくりと滴下され、滴下
点で局所的に加熱される（約１時間）。グリニャール試薬が、引き続き還流下さらに１時
間撹拌され、ついで、室温まで冷却される。５００ｍｌのＴＨＦ中のシアヌル酸（１２２
．８ｇ、０．６７モル）が、加熱により乾燥された第２のフラスコにまず導入され、０℃
まで冷却される。グリニャール試薬は、ついで、内部温度が２０℃を超えないような速度
で、この温度でゆっくりと滴下される（約１時間）。混合物は、室温で一晩撹拌される。
ＨＣｌと水が混合され、反応混合物に導入される。層が分離され、水性相が５００ｍｌの
酢酸エチルで２度抽出される。結合した有機相は、５００ｍｌの水で２度抽出される。最
後に、有機相は、飽和ＮａＨＣＯ３溶液で１度洗浄され、硫酸マグネシウムで乾燥され、
回転蒸発機中で蒸発幹固される。５００ｍｌのエタノールが、固形物に添加され、混合物
は、回転蒸発機中で６０℃で撹拌され、固形物は吸引ろ過され、エタノールで洗浄される
。固形物は、１０００ｍｌの沸騰エタノールで洗浄され、吸引ろ過され、少量のエタノー
ルで洗浄され、ついで、乾燥キャビネット中で、真空乾燥され、７１％の収率に対応する
１４１．２ｇ（９１％）の生成物を得る。
【０１１７】
　第２工程
　クロロアニリン（８４ｇ、６５９ミリモル）と2-ブロモ-9,9-ジメチルフルオレン（１
５０ｇ、５５０ミリモル）が、２．４ｌのトルエン中に溶解され、フラスコに導入され、
保護ガスで３０分間飽和される。ついで、まずＤＰＰＦ（４．５ｇ、８．１３ミリモル）
と５分後にＰｄ（ａｃａｃ）２（１．４８ｇ、６．５９ミリモル）と、ついで、固体状態
のソジウムtert-ブトキシド（１３７．３ｇ、１．４３ミリモル）が迅速に添加され、混
合物は、保護ガスによりさらに１０分間脱気される。混合物は、還流下、１８時間加熱さ
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液に添加され、混合物は撹拌され、水相がついで、分離され、４００ｍｌのトルエンで２
度抽出される。結合した有機相は、約７００ｍｌの水で２度、約５００ｍｌの飽和ＮａＣ
ｌ溶液で１度抽出され、トルエン相は、ついで、ＭｇＳＯ４を使用して乾燥され、回転蒸
発機中で蒸発幹固される。得られた残留物は、約１ｌの沸騰ヘプタンで洗浄され、混合物
は、セライト/シリカゲルで充填されたフリットによりろ過され、ろ過物は真空中蒸発乾
燥され、暗緑色の油状物が残る。１２７．４ｇの生成物が得られ、９９％の収率に対応す
る。
【０１１８】
　第３工程
　炭酸カリウム（１３７．６ｇ、９９５．８５ミリモル）とピバリン酸（１２．２ｇ、１
１９．５０ミリモル）が、最初にフラスコに導入され、第２工程からの生成物（暗緑色の
油状物）が、２リットルのＮＭＰ中に溶解され、添加される。混合物は、３０分間Ｎ２を
通じて脱気される。まず、トリ-tert-ブチルホスフィン（３１．９ｍｌ、３１．８７ミリ
モル）、ついで、Ｐｄ（ＯＡｃ）２（４．７ｇ、１９．９２ミリモル）が添加され、混合
物は、内部温度１３０℃で、４時間加熱される（ＴＬＣチェック）。完全反応混合物は、
温度９５℃、１mbarの水浴で、回転蒸発機中で乾燥蒸発される。粗生成物は、約１０００
ｍｌのトルエンと約５００ｍｌの水中に溶解される。相は、引き続き分離され、約２００
ｍｌのトルエンで３度その度ごとに抽出され、結合した有機相は、約５００ｍｌの水で３
度洗浄される。有機相は、硫酸マグネシウムで乾燥され、セライト/シリカゲルで充填さ
れたフリットでトルエンにより溶出される。ろ過物は、回転蒸発機中で蒸発され、約１０
００ｍｌのシクロヘキサンが添加され、混合物は、回転蒸発機中で１時間、５０℃で撹拌
される。固形物は吸引ろ過され、ろ過物が無色になるまでシクロヘキサンで洗浄され、つ
いで、乾燥キャビネット中で、真空乾燥し、４３％の収率に対応する４８．６ｇの生成物
を得る。
【０１１９】
　第４工程
　鉱物油中の水素化ナトリウム（６０％ＮａＨ、７．７ｇ、１９３．９９ミリモル）が、
最初に３４ｍｌのＤＭＦ中に導入される。第３工程からの生成物（４５ｇ、１６１．１６
ミリモル）が、２２５ｍｌのＤＭＦ中に溶解され、室温でゆっくりと滴下され、混合物は
、さらに２時間撹拌される。ｄ５-ジフェニルクロロトリアジン（第１工程からの生成物
、４９．６ｇ、１７７．２７ミリモル）が、３４０ｍｌのＴＨ中に撹拌しながら溶解され
る。撹拌は、一晩ＲＴで続けられ、ついで、変換はチェックされ（ＴＬＣチェック）、混
合物は、働きかけられる。反応混合物は、０．８ｋｇの氷が添加され、室温まで冷却され
、沈殿した固形物は吸引ろ過され、メタノールで二度、ヘプタンで二度洗浄され、乾燥さ
れる。物質は、熱抽出機中で２時間トルエンによりで何度も抽出される。ついで、物質は
ヘプタン中に何度も懸濁され、すべてが溶解するまで、トルエンが沸点で添加される。混
合物は室温まで冷却され、得られた固形物は吸引ろ過される。固形物は沸騰トルエンから
何度も再結晶化され、ついで、ヘプタンで洗浄され、乾燥され、３１％の収率に対応する
２５．７ｇの生成物を得る。
【０１２０】
物質は、引き続き、１×１０－６mbar、２９０℃で二度昇華される。
【０１２１】
　例３：2-ジ過重水素化フェニルトリアゼニル-9,9’-スピロビフルオレンの合成
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【化２０】

【０１２２】
　第１工程
　例２の第１工程に対応する。
【０１２３】
　第２工程
　ｄ５-ジフェニルクロロトリアジン（９３％、８６．９ｇ、３１３ミリモル）とスピロ-
2-ボロン酸（９５％、１５４．３ｇ、４０６．９ミリモル、HanFine Chemicals, Koreaか
ら商業的に購入）が、最初に、３５．９ｇ（３３８．９ミリモル）のＮａ２ＣＯ３ととも
に、２１００ｍｌのトルエン/ジオキサン/水（3:3:1）中に導入され、反応溶液中に保護
ガスを通じることにより６０分間装置中で脱気される。７．２ｇ（６．３ミリモル）のテ
トラキストリフェニルホスフィノパラジウムが、ついで、添加され、混合物は、還流下、
５時間加熱される。反応が終わると（ＴＬＣ反応チェック）、相が分離され、有機相は洗
浄され、Ｎａ２ＳＯ４を使用して乾燥され、１／３の体積まで蒸発される。沈殿した固形
物は吸引ろ過され、水、エタノールおよびヘプタンで洗浄される。固形物は、熱抽出機中
で２４時間トルエンにより抽出され、沈殿した白色固形物は、吸引ろ過され、エタノール
で洗浄され、乾燥される。
【０１２４】
　固形物は、１５００ｍｌの沸騰ジオキサンから再結晶化される。混合物は、室温で一晩
撹拌され、沈殿した固形物は、吸引ろ過され、エタノールで洗浄され、乾燥される。物質
は、９００ｍｌの沸騰トルエンで撹拌洗浄され、冷却され、吸引ろ過され、１２７ｇの生
成物が得られ、７３％の収率に対応する。物質は、引き続き、５×１０－６mbar、約３１
０℃で二度昇華される。
【０１２５】
　例４～２１：ＯＬＥＤの製造
　本発明によるＯＬＥＤと先行技術にしたがうＯＬＥＤが、WO 04/058911にしたがう一般
的プロセスにより製造されるが、これは、ここで記載される状況（たとえば、層の厚さの
変化、使用される材料）に適合される。
【０１２６】
　種々のＯＬＥＤの結果が、以下の例（表１～３参照。）で示される。厚さ１５０ｎｍの
構造化されたＩＴＯ（インジウム錫酸化物）硝子板が、改善された加工のために、２０ｎ
ｍのＰＥＤＯＴ（ポリ（3,4-エチレンジオキシ-2,5-チオフェン）、水からスピンコート
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が適用される基板を形成する。原則として、ＯＬＥＤは、以下の層構造を有する：基板／
正孔輸送層（ＨＴＬ）／随意の中間層（ＩＬ）／電子障壁層（ＥＢＬ）／発光層（ＥＭＬ
）／随意の正孔障壁層（ＨＢＬ）／電子輸送層（ＥＴＬ）／随意の電子障壁層（ＥＩＬ）
および最後にカソード。カソードは、１００ｎｍ厚さのＡｌ層により形成される。ＯＬＥ
Ｄの正確な構造は、表１に示される。ＯＬＥＤの製造のために使用された材料は、表３に
示される。
【０１２７】
　すべての材料は、真空室での熱気相堆積により適用される。ここで、発光層は少なくと
も一つのマトリックス材料（ホスト材料）と発光ドーパント（エミッター）とから常に成
り、マトリックス材料は、共蒸発により、一定の体積割合で、混合される。ここで、Ｈ１
：ＳＥＢ１（９５％：５％）等の表現は、材料Ｈ１が９５体積％の割合で層に存在し、Ｓ
ＥＢ１が５体積％の割合で層に存在することを意味する。同様に、電子輸送層も二個の材
料の混合物から成ってよい。
【０１２８】
　ＯＬＥＤは、標準方法により特性決定される。この目的のために、電流/電圧/輝度特性
線（ＩＵＬ特性線）から計算した、輝度の関数としてのエレクトロルミネセンススペクト
ル、電流効率（ｃｄ／Ａで測定）、パワー効率（Ｉｍ／Ｗで測定）および外部量子効率（
ＥＱＥ、パーセントで測定）ならびに寿命が測定される。寿命は、輝度が一定の初期輝度
Ｉ０から一定の割合で低下した時間として定義される。ＬＤ５０という表現は、前記寿命
が、初期輝度が０．５ｌ０（～５０％）、すなわち、６０００ｃｄ／ｍ２から３０００ｃ
ｄ／ｍ２に低下した時間であることを意味する。ＬＤ８０という表現は、寿命が、初期輝
度の８０％まで低下した時間であることを意味する。
【０１２９】
　本発明の化合物は、特に、蛍光ドーパントのためのマトリックス材料（ホスト材料）と
して使用することができる。ここで、本発明による化合物Ｈ２が使用される（表３参照。
）。化合物Ｈ１は、先行技術にしたがう比較例として使用される。赤色発光ドーパントＳ
ＥＲ１を含むＯＬＥＤが示される。ＯＬＥＤの結果は、表２に要約される。例４～７は、
先行技術にしたがう非重水素化ホスト材料を含むＯＬＥＤを示し、比較例として役立つ。
本発明によるＯＬＥＤ１３～１６は、蛍光エミッターを含む素子における式（I）の化合
物の使用に関する優位性を示す。
【０１３０】
　本発明による重水素化化合物の使用は、先行技術と比べて素子の駆動寿において改善を
達成することを可能とする。参照化合物と比べると、電気特性データは、すべての場合に
おいて、同等か、より良好である。その他の点では同一の構造を有するＨ２を使用する素
子は、より増加したパワー効率と駆動電圧とともにより長い駆動寿命を呈する。
【０１３１】
　燐光ＯＬＥＤにおけるマトリックス材料としての使用について、式（I）の化合物は、
同様に、先行技術と比べて、すべてのパラメーターにおいて、特に、寿命とパワー効率に
関して、顕著な改善を生じる。使用された例は、本発明によるマトリックス材料Ｈ３とＨ
６である（表３参照。）。例８～１２は、非重水素化ホスト材料と先行技術にしたがう燐
光ドーパントを含むＯＬＥＤを示し、比較例として役立つ。本発明によるＯＬＥＤ１７～
２１は、燐光エミッターを含む素子における式（I）の化合物の使用に関する優位性を示
す。特に、より高い効率とより長い寿命は、本発明による化合物の使用に関して測定され
る。
【０１３２】
表１：ＯＬＥＤの構造
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【表１】

【０１３３】



(76) JP 2013-509363 A 2013.3.14

10

20

30

表２：ＯＬＥＤの結果
【表２】

【０１３４】
＊これら素子のために、寿命ＬＤ８０が、４０００ｃｄ／ｍ２から決定される。
【０１３５】
表３：使用される材料の構造式
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【表３】
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【表４】



(79) JP 2013-509363 A 2013.3.14

10

20

30

40

【国際調査報告】



(80) JP 2013-509363 A 2013.3.14

10

20

30

40



(81) JP 2013-509363 A 2013.3.14

10

20

30

40



(82) JP 2013-509363 A 2013.3.14

10

20

30

40



(83) JP 2013-509363 A 2013.3.14

10

20

30

40

フロントページの続き

(51)Int.Cl.                             ＦＩ                                    テーマコード（参考）
   Ｈ０１Ｌ  51/50     (2006.01)           Ｃ０７Ｄ 251/24    　　　　          　　　　　
   Ｃ０７Ｂ  59/00     (2006.01)           Ｈ０５Ｂ  33/14    　　　Ｂ          　　　　　
   Ｃ０７Ｂ  61/00     (2006.01)           Ｃ０７Ｂ  59/00    　　　　          　　　　　
   　　　　                                Ｃ０７Ｂ  61/00    ３００　          　　　　　

(81)指定国　　　　  AP(BW,GH,GM,KE,LR,LS,MW,MZ,NA,SD,SL,SZ,TZ,UG,ZM,ZW),EA(AM,AZ,BY,KG,KZ,MD,RU,TJ,T
M),EP(AL,AT,BE,BG,CH,CY,CZ,DE,DK,EE,ES,FI,FR,GB,GR,HR,HU,IE,IS,IT,LT,LU,LV,MC,MK,MT,NL,NO,PL,PT,RO,R
S,SE,SI,SK,SM,TR),OA(BF,BJ,CF,CG,CI,CM,GA,GN,GQ,GW,ML,MR,NE,SN,TD,TG),AE,AG,AL,AM,AO,AT,AU,AZ,BA,BB,
BG,BH,BR,BW,BY,BZ,CA,CH,CL,CN,CO,CR,CU,CZ,DE,DK,DM,DO,DZ,EC,EE,EG,ES,FI,GB,GD,GE,GH,GM,GT,HN,HR,HU,I
D,IL,IN,IS,JP,KE,KG,KM,KN,KP,KR,KZ,LA,LC,LK,LR,LS,LT,LU,LY,MA,MD,ME,MG,MK,MN,MW,MX,MY,MZ,NA,NG,NI,NO
,NZ,OM,PE,PG,PH,PL,PT,RO,RS,RU,SC,SD,SE,SG,SK,SL,SM,ST,SV,SY,TH,TJ,TM,TN,TR,TT,TZ,UA,UG,US,UZ,VC,VN,
ZA,ZM,ZW

(74)代理人  100095441
            弁理士　白根　俊郎
(74)代理人  100103034
            弁理士　野河　信久
(74)代理人  100119976
            弁理士　幸長　保次郎
(74)代理人  100153051
            弁理士　河野　直樹
(74)代理人  100140176
            弁理士　砂川　克
(74)代理人  100158805
            弁理士　井関　守三
(74)代理人  100124394
            弁理士　佐藤　立志
(74)代理人  100112807
            弁理士　岡田　貴志
(74)代理人  100111073
            弁理士　堀内　美保子
(74)代理人  100134290
            弁理士　竹内　将訓
(72)発明者  スプライツァー、ヒューベルト
            ドイツ連邦共和国、６８５１９　フィールンハイム、ブルノ－タオト－シュトラーセ　２０
(72)発明者  シュバイガー、ヨヒェン
            ドイツ連邦共和国、６０３１３　フランクフルト・アム・マイン、フィルベラー・シュトラーセ　
            ３４
(72)発明者  ベッカー、ハインリヒ
            ドイツ連邦共和国、６５７１９　ホフハイム、イム・ロルスバハタル　３１
Ｆターム(参考) 3K107 AA01  BB01  BB02  CC24  CC45  DD53  DD59  DD64  DD66  DD67 
　　　　 　　        DD68  DD69 
　　　　 　　  4C063 AA01  BB02  CC43  DD08  EE05 
　　　　 　　  4H006 AA01  AA03  AB92  AC24  AC84  BA25  BA48  CN10 
　　　　 　　  4H039 CA41  CD20  CD90 


	biblio-graphic-data
	abstract
	claims
	description
	search-report
	overflow

