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(57)【要約】
【課題】高効率かつ高輝度の光出力を有し、かつ耐久性が高い有機発光素子を提供する。
【解決手段】陽極と陰極と、該陽極と該陰極との間に挟持された有機化合物を含む層とか
らなり、該陽極及び該陰極のいずれかが透明又は半透明であり、該有機化合物を含む層が
、下記一般式［Ｉ］に示される非対称型フルオレン化合物を少なくとも一種含有すること
を特徴とする、有機発光素子。

〔式中、Ｙ1は、ｓｐ2炭素と水素によって構成される３環以下の縮合多環基、又は３環以
下の縮合複素多環基であり、置換基を有していてもよい。〕
【選択図】なし



(2) JP 2008-222589 A 2008.9.25

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記一般式［Ｉ］で示されることを特徴とする、非対称型フルオレン化合物。
【化１】

〔式中、Ｙ1は、ｓｐ2炭素と水素によって構成される３環以下の縮合多環基、又は３環以
下の縮合複素多環基であり、置換基を有していてもよい。Ｒ11及びＲ12は、それぞれ水素
原子、置換あるいは無置換のアルキル基、置換あるいは無置換のアラルキル基及び置換あ
るいは無置換のアリール基からなる群より選ばれる置換基である。Ａ1、Ｂ1及びＸ1は、
それぞれハロゲン原子、置換あるいは無置換のアルキル基、置換あるいは無置換のアラル
キル基、置換あるいは無置換のアルコキシ基及びシアノ基からなる群より選ばれる置換基
である。ａは０乃至４の整数であり、ｂは１乃至４の整数である。ａが２以上の場合、Ａ
1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよく、隣り合うＡ1同士が結合して環を形成し
てもよい。ｂが２以上の場合、Ｂ1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよく、隣り
合うＢ1同士が結合して環を形成してもよい。〕
【請求項２】
　前記縮合多環基が、ナフチル基又はフェナントリル基であることを特徴とする、請求項
１に記載の非対称型フルオレン化合物。
【請求項３】
　前記一般式［Ｉ］の非対称型フルオレン化合物が下記一般式［ＩＩ］で示されることを
特徴とする、請求項１又は２に記載の非対称型フルオレン化合物。
【化２】

〔式中、Ｚ2は、ハロゲン原子、置換あるいは無置換のアルキル基、置換あるいは無置換
のアラルキル基、置換あるいは無置換のアルコキシ基、シアノ基、置換あるいは無置換の
アリール基及び置換あるいは無置換の複素環基からなる群より選ばれる置換基である。ｚ
は０乃至９の整数であり、ｚが２以上の場合、Ｚ2はそれぞれ同じであっても異なってい
てもよい。〕
【請求項４】
　陽極と陰極と、
　該陽極と該陰極との間に挟持された有機化合物を含む層とからなり、
　該陽極及び該陰極のいずれかが透明又は半透明であり、
　該有機化合物を含む層が、請求項１乃至３のいずれかに記載の非対称型フルオレン化合
物を少なくとも一種含有することを特徴とする、有機発光素子。
【請求項５】
　前記非対称型フルオレン化合物が発光層に含有されることを特徴とする、請求項４に記
載の有機発光素子。
【請求項６】
　前記発光層が、ホストとゲストとから構成され、該ホストが前記非対称型フルオレン化
合物であることを特徴とする、請求項５に記載の有機発光素子。
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【請求項７】
　前記ゲストが、燐光発光性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。
【請求項８】
　前記燐光発光性化合物が金属錯体であることを特徴とする、請求項７に記載の有機発光
素子。
【請求項９】
　前記金属錯体がイリジウム錯体であることを特徴とする、請求項８に記載の有機発光素
子。
【請求項１０】
　前記発光層が複数の燐光発光性化合物を含有することを特徴とする、請求項５乃至９の
いずれかに記載の有機発光素子。
【請求項１１】
　前記陽極と前記陰極との間に電圧を印加することにより発光する電界発光素子であるこ
とを特徴とする、請求項４乃至１０のいずれか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、非対称型フルオレン化合物及びそれを用いた有機発光素子に関するものであ
る。
【背景技術】
【０００２】
　有機発光素子は、陽極と陰極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
挟持されている素子である。また、各電極から電子及びホール（正孔）を注入して蛍光性
有機化合物又は燐光性有機化合物の励起子を生成させ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射する。
【０００３】
　有機発光素子における最近の進歩は著しく、その特徴として、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・軽量化が可能であること等が挙げら
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。さらに、フルカラーディスプレイ等への応用を考えた場合、
色純度が高い青、緑、赤色の発光が必要となるが、これらの問題に関してもまだ十分解決
したとはいえない。
【０００５】
　これらを踏まえて、発光層等を構成する発光性有機化合物として使用される芳香族化合
物及び縮合多環芳香族化合物については数多く研究されているが、発光輝度や耐久性が十
分に満足できるものが得られているとは言い難い。
【０００６】
　発光層等を構成する発光性有機化合物として使用される芳香族化合物や縮合多環芳香族
化合物の具体例として、特許文献１乃至９が挙げられる。
【０００７】
【特許文献１】特開２００１－１９２６５１号公報
【特許文献２】特開２００１－３３２３８４号公報
【特許文献３】特開２００３－６４０３３号公報
【特許文献４】特開２００５－４１８４３号公報
【特許文献５】特開２００４－４３３４９号公報
【特許文献６】特開２００５－１９７２６２号公報
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【特許文献７】米国公開特許２００４／０１５７０８４号明細書
【特許文献８】ＷＯ２００５／０５４１６２パンフレット
【特許文献９】ＷＯ２００５／０５４２１２パンフレット
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明の目的は、新規な非対称型フルオレン化合物を提供することにある。また、本発
明の他の目的は、高効率かつ高輝度な光出力を有し、かつ耐久性が高い有機発光素子を提
供することにある。さらに本発明の他の目的は、製造が容易でかつ比較的安価に作製可能
な有機発光素子を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者等は、上記課題を解決するために鋭意検討した結果、本発明を完成するに至っ
た。
【００１０】
　即ち、本発明の非対称型フルオレン化合物は、下記一般式［Ｉ］で示されることを特徴
とする。
【００１１】
【化１】

【００１２】
〔式中、Ｙ1は、ｓｐ2炭素と水素によって構成される３環以下の縮合多環基、又は３環以
下の縮合複素多環基であり、置換基を有していてもよい。Ｒ11及びＲ12は、それぞれ水素
原子、置換あるいは無置換のアルキル基、置換あるいは無置換のアラルキル基及び置換あ
るいは無置換のアリール基からなる群より選ばれる置換基である。Ａ1、Ｂ1及びＸ1は、
それぞれハロゲン原子、置換あるいは無置換のアルキル基、置換あるいは無置換のアラル
キル基、置換あるいは無置換のアルコキシ基及びシアノ基からなる群より選ばれる置換基
である。ａは０乃至４の整数であり、ｂは１乃至４の整数である。ａが２以上の場合、Ａ
1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよく、隣り合うＡ1同士が結合して環を形成し
てもよい。ｂが２以上の場合、Ｂ1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよく、隣り
合うＢ1同士が結合して環を形成してもよい。〕
【発明の効果】
【００１３】
　本発明によれば、発光の効率がよく高輝度である有機発光素子を得ることができる。ま
た、本発明によれば、高い熱安定性と優れた駆動耐久性を有した有機発光素子を得ること
ができる。さらに、本発明によれば、真空蒸着、キャステイング法等を用いて作製可能で
あり、比較的安価で大面積の有機発光素子を容易に作製できる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１４】
　以下、本発明に関して詳細に説明する。まず、本発明の非対称型フルオレン化合物につ
いて説明する。
【００１５】
　本発明の非対称型フルオレン化合物は、下記一般式［Ｉ］で示される化合物である。
【００１６】
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【化２】

【００１７】
　式［Ｉ］において、Ｙ1は、ｓｐ2炭素と水素によって構成される３環以下の縮合多環基
、又は３環以下の縮合複素多環基を表す。
【００１８】
　Ｙ1で表される縮合多環基として、ナフチル基、ペンタレニル基、フェナントリル基、
アセナフチレニル基、インダセニル基、ビフェニレニル基、アンスリ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。好ましくは、ナフチル基、フェナントリ
ル基である。より好ましくは、フェナントリル基である。
【００１９】
　Ｙ1で表される縮合複素多環基として、２環式又は３環式の縮合複素多環基が挙げられ
る。例えばキノリル基、イソキノリル基、キノキサリニル基、ナフチリジニル基、オキサ
ジアゾリル基、フェナントロリル基、ジベンゾフリル基、ベンゾチアゾリル基、ベンゾオ
キサゾリル基、アクリジル基、ベンゾキノリル基、ジベンゾチエ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】
　また、Ｙ1で表される縮合多環基及び縮合複素多環基は、置換基を有していてもよい。
置換基としては、ハロゲン原子、置換あるいは無置換のアルキル基、置換あるいは無置換
のアラルキル基、置換あるいは無置換のアルコキシ基、シアノ基、置換あるいは無置換の
アリール基及び置換あるいは無置換の複素環からなる群より選ばれる置換基である。
【００２１】
　ハロゲン原子の具体例としては、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素等が挙げられる。
【００２２】
　アルキル基の具体例としては、メチル基、メチル－ｄ１基、メチル－ｄ３基、エチル基
、エチル－ｄ５基、ｎ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、
ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ｎ－デシル基、ｉｓｏ－プロピル基、ｉｓｏ－プロピ
ル－ｄ７基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブ
チル－ｄ９基、ｉｓｏ－ペンチル基、ネオペンチル基、２－エチルヘキシル基、ｔｅｒｔ
－オクチル基、フルオロメチル基、ジフルオロメチル基、トリフルオロメチル基、２－フ
ルオロエチル基、２，２，２－トリフルオロエチル基、パーフルオロエチル基、３－フル
オロプロピル基、パーフルオロプロピル基、４－フルオロブチル基、パーフルオロブチル
基、５－フルオロペンチル基、６－フルオロヘキシル基、クロロメチル基、トリクロロメ
チル基、２－クロロエチル基、２，２，２－トリクロロエチル基、４－クロロブチル基、
５－クロロペンチル基、６－クロロヘキシル基、ブロモメチル基、２－ブロモエチル基、
ヨードメチル基、２－ヨードエチル基、ヒドロキシメチル基、ヒドロキシエチル基、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、シクロペンチル
メチル基、シクロヘキシルメチル基、シクロヘキシルエチル基、４－フルオロシクロヘキ
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。
【００２３】
　アラルキル基の具体例としては、ベンジル基、２－フェニルエチル基、２－フェニルイ
ソプロピル基、１－ナフチルメチル基、２－ナフチルメチル基、２－（１－ナフチル）エ
チル基、２－（２－ナフチル）エチル基、９－アントリルメチル基、２－（９－アントリ
ル）エチル基、２－フルオロベンジル基、３－フルオロベンジル基、４－フルオロベンジ
ル基、２―クロロベンジル基、３－クロロベンジル基、４－クロロベンジル基、２―ブロ
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モベンジル基、３－ブロモベンジル基、４－ブロモベンジ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。
【００２４】
　アルコキシ基は、Ｒa－Ｏ－で表されるものである。Ｒaとして、上記の置換あるいは無
置換のアルキル基、置換あるいは無置換のアラルキル基が挙げられる。例えば、メトキシ
基、エトキシ基、プロポキシ基、２－エチル－オクチルオキシ基、ベンジルオキシ基等が
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】
　アリール基の具体例としては、フェニル基、フェニル－ｄ５基、４－メチルフェニル基
、４－エチルフェニル基、３，５－ジメチルフェニル基、２，６－ジエチルフェニル基、
メシチル基、４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル基、４－メトキシフェニル基、４－フルオロ
フェニル基、４－トリフルオロフェニル基、ジトリルアミノフェニル基、ビフェニル基、
ターフェニル基、ナフチル基、ナフチル－ｄ７基、アズレニル基、アセナフチレニル基、
アントリル基、アントリル－ｄ９基、フェナントリル基、フェナントリル－ｄ９基、ピレ
ニル基、ピレニル－ｄ９基、アセフェナントリレニル基、アセアントリレニル基、クリセ
ニル基、ジベンゾクリセニル基、ベンゾアントリル基、ベンゾアントリル－ｄ１１基、ジ
ベンゾアントリル基、ナフタセニル基、ピセニル基、ペンタセニル基、フルオレニル基、
トリフェニレニル基、ペリレニル基、ペリレニル－ｄ－１１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。
【００２６】
　複素環基の具体例としては、ピロリル基、ピリジル基、ピリジル－ｄ５基、ビピリジル
基、メチルピリジル基、ピリミジニル基、ピラジニル基、ピリダジニル基、ターピロリル
基、チエニル基、チエニル－ｄ４基、ターチエニル基、プロピルチエニル基、ベンゾチエ
ニル基、ジベンゾチエニル基、ジベンゾチエニル－ｄ７基、フリル基、フリル－ｄ４基、
ベンゾフリル基、イソベンゾフリル基、ジベンゾフリル基、ジベンゾフリル－ｄ７基、キ
ノリル基、キノリル－ｄ６基、イソキノリル基、キノキサリニル基、ナフチリジニル基、
キナゾリニル基、フェナントリジニル基、インドリジニル基、フェナジニル基、カルバゾ
リル基、オキサゾリル基、オキサジアゾリル基、チアゾリル基、チアジアゾリル基、アク
リジニル基、フェナジ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。
【００２７】
　上記のアルキル基、アラルキル基、アルコキシ基、アリール基及び複素環基がさらに有
してもよい置換基として、メチル基、エチル基、プロピル基等のアルキル基、フェニル基
、ビフェニル基等のアリール基、チエニル基、ピロリル基、ピリジル基等の複素環基、ジ
メチルアミノ基、ジエチルアミノ基、ジベンジルアミノ基、ジフェニルアミノ基、ジトリ
ルアミノ基、ジアニソリルアミノ基等の置換アミノ基、メトキシ基、エトキシ基等のアル
コキシ基、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素等のハロゲン原子、水酸基、シアノ基、ニトロ基
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】
　式［Ｉ］において、Ｒ11及びＲ12は、それぞれ水素原子、置換あるいは無置換のアルキ
ル基、置換あるいは無置換のアラルキル基及び置換あるいは無置換のアリール基からなる
群より選ばれる置換基を表す。
【００２９】
　Ｒ11及びＲ12で表されるアルキル基として、メチル基、メチル－ｄ１基、メチル－ｄ３
基、エチル基、エチル－ｄ５基、ｎ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－
ヘキシル基、ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ｎ－デシル基、ｉｓｏ－プロピル基、ｉ
ｓｏ－プロピル－ｄ７基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、
ｔｅｒｔ－ブチル－ｄ９基、ｉｓｏ－ペンチル基、ネオペンチル基、２－エチルヘキシル
基、ｔｅｒｔ－オクチル基、フルオロメチル基、ジフルオロメチル基、トリフルオロメチ
ル基、２－フルオロエチル基、２，２，２－トリフルオロエチル基、パーフルオロエチル
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基、３－フルオロプロピル基、パーフルオロプロピル基、４－フルオロブチル基、パーフ
ルオロブチル基、５－フルオロペンチル基、６－フルオロヘキシル基、クロロメチル基、
トリクロロメチル基、２－クロロエチル基、２，２，２－トリクロロエチル基、４－クロ
ロブチル基、５－クロロペンチル基、６－クロロヘキシル基、ブロモメチル基、２－ブロ
モエチル基、ヨードメチル基、２－ヨードエチル基、ヒドロキシメチル基、ヒドロキシエ
チル基、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、シ
クロペンチルメチル基、シクロヘキシルメチル基、シクロヘキシルエチル基、４－フルオ
ロシクロヘキシル基、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。
【００３０】
　Ｒ11及びＲ12で表されるアラルキル基として、ベンジル基、２－フェニルエチル基、２
－フェニルイソプロピル基、１－ナフチルメチル基、２－ナフチルメチル基、２－（１－
ナフチル）エチル基、２－（２－ナフチル）エチル基、９－アントリルメチル基、２－（
９－アントリル）エチル基、２－フルオロベンジル基、３－フルオロベンジル基、４－フ
ルオロベンジル基、２―クロロベンジル基、３－クロロベンジル基、４－クロロベンジル
基、２―ブロモベンジル基、３－ブロモベンジル基、４－ブロモベンジル基等が挙げられ
るが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００３１】
　Ｒ11及びＲ12で表されるアリール基として、フェニル基、フェニル－ｄ５基、４－メチ
ルフェニル基、４－エチルフェニル基、３，５－ジメチルフェニル基、２，６－ジエチル
フェニル基、メシチル基、４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル基、４－メトキシフェニル基、
４－フルオロフェニル基、４－トリフルオロフェニル基、ジトリルアミノフェニル基、ビ
フェニル基、ターフェニル基、ナフチル基、ナフチル－ｄ７基、アズレニル基、アセナフ
チレニル基、アントリル基、アントリル－ｄ９基、フェナントリル基、フェナントリル－
ｄ９基、ピレニル基、ピレニル－ｄ９基、アセフェナントリレニル基、アセアントリレニ
ル基、クリセニル基、ジベンゾクリセニル基、ベンゾアントリル基、ベンゾアントリル－
ｄ１１基、ジベンゾアントリル基、ナフタセニル基、ピセニル基、ペンタセニル基、フル
オレニル基、トリフェニレニル基、ペリレニル基、ペリレニル－ｄ－１１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】
　上記のアルキル基、アラルキル基及びアリール基がさらに有してもよい置換基として、
メチル基、エチル基、プロピル基等のアルキル基、フェニル基、ビフェニル基等のアリー
ル基、チエニル基、ピロリル基、ピリジル基等の複素環基、ジメチルアミノ基、ジエチル
アミノ基、ジベンジルアミノ基、ジフェニルアミノ基、ジトリルアミノ基、ジアニソリル
アミノ基等の置換アミノ基、メトキシ基、エトキシ基等のアルコキシ基、フッ素、塩素、
臭素、ヨウ素等のハロゲン原子、水酸基、シアノ基、ニトロ基が挙げられるが、もちろん
これらに限定されるものではない。
【００３３】
　式［Ｉ］において、Ａ1、Ｂ1及びＸ1は、それぞれハロゲン原子、置換あるいは無置換
のアルキル基、置換あるいは無置換のアラルキル基、置換あるいは無置換のアルコキシ基
及びシアノ基からなる群より選ばれる置換基を表す。
【００３４】
　Ａ1、Ｂ1及びＸ1で表されるハロゲン原子として、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素等が挙
げられる。
【００３５】
　Ａ1、Ｂ1及びＸ1で表されるアルキル基として、メチル基、メチル－ｄ１基、メチル－
ｄ３基、エチル基、エチル－ｄ５基、ｎ－プロピル基、ｎ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、
ｎ－ヘキシル基、ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ｎ－デシル基、ｉｓｏ－プロピル基
、ｉｓｏ－プロピル－ｄ７基、ｉｓｏ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル
基、ｔｅｒｔ－ブチル－ｄ９基、ｉｓｏ－ペンチル基、ネオペンチル基、２－エチルヘキ
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シル基、ｔｅｒｔ－オクチル基、フルオロメチル基、ジフルオロメチル基、トリフルオロ
メチル基、２－フルオロエチル基、２，２，２－トリフルオロエチル基、パーフルオロエ
チル基、３－フルオロプロピル基、パーフルオロプロピル基、４－フルオロブチル基、パ
ーフルオロブチル基、５－フルオロペンチル基、６－フルオロヘキシル基、クロロメチル
基、トリクロロメチル基、２－クロロエチル基、２，２，２－トリクロロエチル基、４－
クロロブチル基、５－クロロペンチル基、６－クロロヘキシル基、ブロモメチル基、２－
ブロモエチル基、ヨードメチル基、２－ヨードエチル基、ヒドロキシメチル基、ヒドロキ
シエチル基、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
、シクロペンチルメチル基、シクロヘキシルメチル基、シクロヘキシルエチル基、４－フ
ルオロシクロヘキシル基、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。
【００３６】
　Ａ1、Ｂ1及びＸ1で表されるアラルキル基として、ベンジル基、２－フェニルエチル基
、２－フェニルイソプロピル基、１－ナフチルメチル基、２－ナフチルメチル基、２－（
１－ナフチル）エチル基、２－（２－ナフチル）エチル基、９－アントリルメチル基、２
－（９－アントリル）エチル基、２－フルオロベンジル基、３－フルオロベンジル基、４
－フルオロベンジル基、２―クロロベンジル基、３－クロロベンジル基、４－クロロベン
ジル基、２―ブロモベンジル基、３－ブロモベンジル基、４－ブロモベンジル基等が挙げ
られるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００３７】
　Ａ1、Ｂ1及びＸ1で表されるアルコキシ基は、Ｒa－Ｏ－で表される置換基である。Ｒa

として、上記の置換もしくは無置換のアルキル基及び置換もしくは無置換のアラルキル基
が挙げられる。例えば、メトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基、２－エチル－オクチル
オキシ基、ベンジルオキシ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。
【００３８】
　上記のアルキル基、アラルキル基及びアルコキシ基がさらに有してもよい置換基として
、メチル基、エチル基、プロピル基等のアルキル基、フェニル基、ビフェニル基等のアリ
ール基、チエニル基、ピロリル基、ピリジル基等の複素環基、ジメチルアミノ基、ジエチ
ルアミノ基、ジベンジルアミノ基、ジフェニルアミノ基、ジトリルアミノ基、ジアニソリ
ルアミノ基等の置換アミノ基、メトキシ基、エトキシ基等のアルコキシ基、フッ素、塩素
、臭素、ヨウ素等のハロゲン原子、水酸基、シアノ基、ニトロ基が挙げられるが、もちろ
んこれらに限定されるものではない。
【００３９】
　式［Ｉ］において、ａは０乃至４の整数を表し、ｂは１乃至４の整数を表す。
【００４０】
　ａが２以上の場合、Ａ1はそれぞれ同じであっても異なっていてもよく、隣り合うＡ1同
士が結合して環を形成してもよい。また、ｂが２以上の場合、Ｂ1はそれぞれ同じであっ
ても異なっていてもよく、隣り合うＢ1同士が結合して環を形成してもよい。
【００４１】
　また本発明の非対称型フルオレン化合物において、主骨格又は置換基に存在する水素原
子が重水素で置き換わってもよい。
【００４２】
　本発明の非対称型フルオレン化合物は、好ましくは、下記一般式［ＩＩ］で示される化
合物である。
【００４３】
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【化３】

【００４４】
　式［ＩＩ］において、Ｚ2はハロゲン原子、置換あるいは無置換のアルキル基、置換あ
るいは無置換のアラルキル基、置換あるいは無置換のアルコキシ基、シアノ基、置換ある
いは無置換のアリール基及び置換あるいは無置換の複素環基からなる群より選ばれる置換
基を表す。これらの置換基の具体例は、式［Ｉ］のＹ1で表される縮合多環基及び縮合複
素多環基に置換してもよい置換基と同様である。
【００４５】
　式［ＩＩ］において、ｚは０乃至９の整数を表す。ｚが２以上の場合、Ｚ2はそれぞれ
同じであっても異なっていてもよい。
【００４６】
　式［ＩＩ］において、Ｒ21、Ｒ22、Ａ2、Ｂ2、Ｘ2、ａ及びｂは、式［Ｉ］のＲ11、Ｒ1

2、Ａ1、Ｂ1、Ｘ1、ａ及びｂにそれぞれ対応する。
【００４７】
　以下、本発明の非対称型フルオレン化合物の具体的な構造式を下記に示すが、もちろん
これらに限定されるものではない。ここで本発明の非対称型フルオレン化合物をＰA－Ｆ
Ｌ（Ｒ1，Ｒ2）－ＰB－Ａｒの形式で表すことにする。例えば、例示化合物１０１は、以
下のように表記される。
【００４８】
【化４】

【００４９】
　ここで、「――＊」は互いの接続位置を示す。以下、同様に表１乃至表１７において、
他の非対称型フルオレン化合物の具体的な構造式を示す。
【００５０】
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【表２】

【００５２】

【表３】

【００５３】
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【表４】

【００５４】
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【表５】

【００５５】
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【表６】

【００５６】
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【表７】

【００５７】
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【表８】

【００５８】



(17) JP 2008-222589 A 2008.9.25

10

20

30

40

【表９】

【００５９】
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【表１０】

【００６０】
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【表１１】

【００６１】
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(21) JP 2008-222589 A 2008.9.25

10

20

30

【表１３】

【００６３】
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【表１７】

【００６７】
　次に、本発明の有機発光素子について詳細に説明する。
【００６８】
　本発明の有機発光素子は、陽極と陰極と、陽極と陰極との間に挟持される有機化合物を
含む層とからなり、陽極及び陰極のいずれかが透明又は半透明である。また、本発明の有
機発光素子は、有機化合物を含む層に本発明の非対称型フルオレン化合物を少なくとも一
種含有する。本発明の有機発光素子は、好ましくは、陽極と陰極との間に電圧を印加する
ことにより発光する電界発光素子である。
【００６９】
　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。
【００７０】
　図１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１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。
【００７１】
　図２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２の有
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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。
【００７２】
　図３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３の有
機発光素子３０は、図２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。
【００７３】
　また、図３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
層を挿入してもよい。この場合、陽極２とホール輸送層５の密着性改善あるいはホールの
注入性改善に効果があり、低電圧化に効果的である。
【００７４】
　さらに、図３において、ホールあるいは励起子（エキシトン）が陰極４側に抜けること
を阻害する層（ホール／エキシトンブロッキング層）を、発光層３と電子輸送層６との間
に挿入してもよい。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
ッキング層として用いると、発光効率の向上に効果的である。
【００７５】
　ただし、図１乃至図３はあくまでごく基本的な素子構成であり、本発明の化合物を用い
た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
絶縁性層を設ける、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等多様な層構成をとることができる。
【００７６】
　本発明の有機発光素子は、図１乃至図３のいずれの形態でも使用することができる。こ
のとき、本発明の非対称型フルオレン化合物は、１つの化合物を使用してもよいし、複数
の化合物を組み合わせて使用してもよい。
【００７７】
　本発明の非対称型フルオレン化合物は、例えば、図１乃至図３に示される発光層３、ホ
ール輸送層５及び電子輸送層６のいずれかに含まれる。このとき、一つの層に含まれる本
発明の非対称型フルオレン化合物は、単一であってもよく、複数を組み合わせてもよい。
本発明の非対称型フルオレン化合物が含まれる層は、好ましくは、発光層３である。
【００７８】
　また、発光層３は、好ましくは、ホストとゲストとから構成される。
【００７９】
　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
【００８０】
　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。
【００８１】
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　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。
【００８２】
　通電による発光劣化の原因の一つとして、発光層に含まれるホストのキャリア移動度が
挙げられる。ここで、通電による発光劣化を低減させるために、発光層のホストとして使
用される化合物は、ホスト分子同士が重なることができるようにするための骨格を有する
のが望ましい。また、好ましくは、直線状の分子構造にして、キャリア移動度が大きくな
るようにする。ホスト分子同士の重なり合いが小さいとキャリア移動度が低下し、有機発
光素子の駆動電圧が高くなる可能性がある。同時に、キャリア注入性の低下を引き起こす
可能性もある。
【００８３】
　ホスト同士が重なるように、好ましくは、複数の芳香族環、複素環、縮合芳香族環及び
縮合複素芳香環が連結された部位を、置換基として導入する。ただし、このような部位を
導入すると、共役長が過度に長くなり、分子のＨＯＭＯ／ＬＵＭＯのエネルギーギャップ
が狭くなる可能性がある。また、三重項励起状態Ｔ1のエネルギー準位を著しく低下させ
、燐光発光層ホスト化合物としての使用が困難となる場合がある。
【００８４】
　上記の問題点を解決すべく、本発明の非対称型フルオレン化合物は、中心骨格となる部
位（フェニレン－フルオレニレン－フェニレン）の片方の末端に、３環以下の縮合環基を
直線的に導入する。このため、本発明の非対称型フルオレン化合物は、この３環以下の縮
合環基が分子同士の重なりを大きくする部位となる。ここで、４環以上の縮合環基を導入
すると、縮合環基単体でのＨＯＭＯ／ＬＵＭＯエネルギーギャップが狭くなってしまい、
Ｔ1準位を低くするので好ましくない。
【００８５】
　また、フルオレニレン基と縮環基に挟まれたフェニレン基には、共役を適度に切断する
ために、立体障害を生ずる置換基（好ましくはメチル基）を導入してもよい。立体障害を
生ずる置換基を導入することで、分子の主軸回りにフルオレン環及び縮合環芳香族基のい
ずれかがねじれて、フルオレン環と縮合環芳香族基とが同一平面上に存在しなくなる。こ
れにより、ＨＯＭＯ／ＬＵＭＯのエネルギーギャップが広くなり、高いＴ1準位を確保す
ることができる。
【００８６】
　また、化合物の中心骨格となる部位の片方の末端に導入する３環以下の縮合環基として
は、キャリア輸送性を大きくする必要があることから、好ましくは、ナフチル基、フェナ
ントリル基である。さらに好ましくはフェナントリル基である。
【００８７】
　フェナントリル基の場合、ＨＯＭＯ部位がフルオレン環を中心に、ＬＵＭＯ部位がフェ
ナントレン環を中心にそれぞれ局在化してＨＯＭＯ／ＬＵＭＯ部位が分離されて、分子に
電荷移動性（ＣＴ性）が生じることが、分子軌道計算結果から判明している。一般的に、
分子がＣＴ性を有すると、分子の極性が高くなると共に、一重項励起状態Ｓ1と三重項励
起状態Ｔ1のエネルギー準位差が小さくなる。従って、本発明の非対称型フルオレン化合
物は、通常の炭化水素系の芳香族化合物や縮合多環芳香族化合物では得られない高いＴ1

準位が得られ、キャリア輸送性に優れたホストとして使用することができる。
【００８８】
　さらに、本発明の非対称型フルオレン化合物は、中心骨格部位（フェニレン－フルオレ
ニレン－フェニレン）の他方の末端に、非芳香族性の置換基が導入されていることを特徴
とする。この非芳香族性の置換基を設けることで、置換基が有する電子供与性又は電子吸
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引性に応じて、分子自体のＭＯ準位を調節することが可能である。このため、ゲストのＨ
ＯＭＯ／ＬＵＭＯ準位に合わせて、所望のエネルギー準位を持たせる分子設計が容易とな
る。例えば、ｔｅｒｔ－ブチル基等の電子供与基を導入すると、ＨＯＭＯ準位の浅い非対
称型フルオレン化合物が得られる。このように本発明の非対称型フルオレン化合物は、ゲ
ストに応じて化合物自体のＨＯＭＯ／ＬＵＭＯ準位を調節することができる。従って、ホ
スト－ゲスト間のエネルギー移動が効率的に為され、有機発光素子の発光効率の向上が達
成される。
【００８９】
　通電による発光劣化が生じる他の原因として、薄膜形状にした発光層が劣化することに
より発生する発光劣化も考えられる。薄膜形状の劣化は、駆動環境の温度、素子駆動時の
発熱等による有機薄膜の結晶化に起因するとされている。これは、発光層のホストである
化合物の、ガラス転移温度の低さや結晶性の高さに由来すると考えられる。このため、発
光層のホストとして使用される化合物は、高いガラス転移温度とアモルファス膜状態にお
ける高い安定性を有することが望ましい。この観点からも、本発明の非対称型フルオレン
化合物は、ガラス転移温度が高く、かつ非対称な構造であるために分子の結晶性も低下す
る。このため、本発明の非対称型フルオレン化合物はアモルファス状態の安定性の点で優
れている。従って、本発明の非対称型フルオレン化合物を用いた有機発光素子は、長時間
駆動における耐久性が高い。
【００９０】
　以上の考察から、本発明の非対称型フルオレン化合物を電荷輸送層（ホール輸送層５、
電子輸送層６）又は発光層３を構成する材料として使用することができる。本発明の非対
称型フルオレン化合物は、好ましくは、発光層３を構成する材料として使用する。より好
ましくは、発光層３中のホストとして使用する。こうすることで、有機発光素子の効率発
光が向上し、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。
【００９１】
　本発明の非対称型フルオレン化合物は、有機発光素子の発光層３に含まれるホストとし
て使用するのが効果的である。特に、表１乃至表１２に示されている非対称型フルオレン
化合物は、好ましくは、発光層３に含まれるゲストである燐光発光性化合物に対するホス
トとして使用する。
【００９２】
　尚、本発明の非対称型フルオレン化合物の用途は、発光層３の構成材料に限定されず、
電子輸送層６、正孔輸送層５、電子阻止層、正孔阻止層、電子注入層、正孔注入層を構成
する材料として使用してもよい。例えば、上記表１３乃至表１６に示した複素環が導入さ
れた非対称型フルオレン化合物は、電子輸送層６及び電子注入層を構成する材料として使
用してもよい。
【００９３】
　本発明の有機発光素子において、本発明の非対称型フルオレン化合物を発光層を構成す
るホストとして使用する場合、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、燐光発光性化合物である。また
、有機発光素子の発光効率を向上させる観点から、燐光発光性化合物として、好ましくは
、イリジウム錯体、白金錯体、レニウム錯体、銅錯体、ユーロピウム錯体、ルテニウム錯
体等の金属錯体である。さらに好ましくは、強い燐光発光性が知られているイリジウム錯
体である。
【００９４】
　ここで、発光層から複数色の発光をさせたり、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、発光層に複数の燐光発光性化合物を含有させることもできる。
【００９５】
　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。
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　ゲストは、ホストからなる層全体に均一に含めてもよい。また濃度勾配を有して含めて
もよいし、特定の領域に部分的に含ませてゲスト化合物を含まないホスト化合物層の領域
を設けてもよい。
【００９７】
　以下、ゲストとなる金属錯体の具体的な構造式を表１８乃至表１９に示すが、もちろん
これらに限定されるものではない。
【００９８】
【表１８】

【００９９】
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【表１９】

【０１００】
　本発明は、特に発光層の構成材料として、本発明の非対称型フルオレン化合物を用いる
が、必要に応じて従来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
あるいは電子輸送性化合物等を一緒に使用することもできる。
【０１０１】
　以下にこれらの化合物例を挙げる。
【０１０２】
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　正孔（ホール）注入輸送性材料としては、陽極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い
。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。
【０１０３】
　主に発光機能に関わる発光性材料としては、本発明の非対称型フルオレン化合物及び、
表１８乃至表１９に示したゲスト以外に、縮合環芳香族化合物（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、有機ベリリウム錯体、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。
【０１０４】
　電子注入輸送性材料としては、陰極からの電子の注入が容易で、注入された電子を発光
層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。電子注入輸送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。
【０１０５】
　陽極材料としては、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
るいはこれらの合金、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単独で使用して
もよいし複数併用して使用してもよい。また、陽極は一層構成でもよく、多層構成でもよ
い。
【０１０６】
　一方、陰極材料としては、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単独で使用してもよいし、複数併用して使用してもよい
。また、陰極は一層構成でもよく、多層構成でもよい。
【０１０７】
　本発明の有機発光素子で用いる基板としては、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。
【０１０８】
　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
。
【０１０９】
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　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。
【０１１０】
　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。
【０１１１】
　本発明の有機発光素子において、本発明の非対称型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。
【０１１２】
　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】
【０１１３】
　以下に実施例を挙げて本発明を具体的に説明する。ただし、本発明はこれらに限定され
るものではない。
【０１１４】
　＜実施例１＞
　（例示化合物３４１の合成）
　（１）中間体化合物ＩＭ１の合成
【０１１５】
【化５】

【０１１６】
　窒素雰囲気下、以下に示す試薬、溶媒を仕込んだ。
【０１１７】
　　４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニルボロン酸：１．２０ｇ（６．７７ｍｍｏｌ）
　　２－ブロモ－７－ヨード－９，９－ジメチル－９Ｈ－フルオレン：３．００ｇ（７．
５２ｍｍｏｌ）
　　トルエン：６０ｍＬ
　　エタノール：３０ｍＬ
【０１１８】
　さらに、１０重量％炭酸ナトリウム水溶液を２９ｍＬ加え、室温で３０分攪拌した。続
いて、テトラキス（トリフェニルホスフィン）パラジウム０．４３ｇ（０．３８ｍｍｏｌ
）を加えて、撹拌下８５℃で９０分間加熱還流させた。反応終了後、有機層をクロロホル
ムで抽出、水で洗浄してから減圧濃縮した。次いで、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＝５／１）で精製した。これにより、中間体化合物Ｉ
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Ｍ１（２－ブロモ－７（４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－ヨード－９，９－ジメチル－
９Ｈ－フルオレン）を１．７０ｇ得た（収率６２％）。
【０１１９】
　（２）中間体化合物ＩＭ２の合成
【０１２０】
【化６】

【０１２１】
　窒素雰囲気下、以下に示す試薬、溶媒を仕込んだ。
【０１２２】
　　脱水トルエン：６６ｍＬ
　　中間体化合物ＩＭ１：１．６６ｇ（４．０８ｍｍｏｌ）
　　（１，３－ビス［ジフェニルホスフィノ］プロパン）ジクロロニッケル（ＩＩ）：０
．４４ｇ（０．８２ｍｍｏｌ）
【０１２３】
　続いて、以下に示す試薬、溶媒を加えて、撹拌しながら９５℃で４時間加熱還流させた
。
【０１２４】
　　トリエチルアミン：１．７０ｍＬ（１２．３ｍｍｏｌ）
　　４，４，５，５－テトラメチル－１，３，２－ジオキサボロラン：１．７８ｍＬ（１
２．３ｍｍｏｌ）
【０１２５】
　室温まで冷却後、水を加えて反応を停止し、反応溶液を濾過して不溶物を除去した。濾
液中の生成物をトルエンで抽出、水で洗浄してから減圧濃縮した。次いで、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＝１／２）で精製した。これに
より、中間体化合物ＩＭ２（２－（７－（４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－９，９－ジ
メチル－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）を１．０３ｇ得た（収率５６％）。
【０１２６】
　（３）中間体化合物ＩＭ３の合成
【０１２７】
【化７】

【０１２８】
　窒素雰囲気下、以下に示す試薬、溶媒を仕込んだ。
【０１２９】
　　４，４，５，５－テトラメチル－２－（フェナントレン－９－イル）－１，３，２－
ジオキサボロラン：３．６９ｇ（１２．１ｍｍｏｌ）
　　１，４－ジブロモ－２，５ジメチルベンゼン：４．００ｇ（１５．２ｍｍｏｌ）
　　トルエン：１００ｍＬ
　　エタノール：５０ｍＬ
【０１３０】
　さらに１０重量％炭酸ナトリウム水溶液を４８ｍＬ加え、室温で３０分攪拌した。続い
て、テトラキス（トリフェニルホスフィン）パラジウム０．８８ｇ（０．７６ｍｍｏｌ）
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を加えて、撹拌下８５℃で３時間加熱還流させた。室温まで冷却後、析出した副生成物で
ある９，９’－（２，５―ジメチル―１，４－フェニレン）ジフェナントレンを濾過によ
り除去し、濾液中の生成物をクロロホルムで抽出、水で洗浄してから減圧濃縮した。次い
で、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＝５０／１）
で精製した。これにより、中間体化合物ＩＭ３（９－（４－ブロモ－２，５－ジメチルフ
ェニル）フェナントレン）を３．４３ｇ得た（収率７８％）。
【０１３１】
　（４）例示化合物３４１の合成
【０１３２】
【化８】

【０１３３】
　窒素雰囲気下、以下に示す試薬、溶媒を仕込んだ。
【０１３４】
　　トルエン：３０ｍＬ
　　エタノール：１５ｍＬ
　　中間体化合物ＩＭ２：０．６０ｇ（１．３３ｍｍｏｌ）
　　中間体化合物ＩＭ３：０．５３ｇ（１．４６ｍｍｏｌ）
【０１３５】
　さらに１０重量％炭酸ナトリウム水溶液を１４ｍＬ加え、室温で３０分攪拌した。次に
、テトラキス（トリフェニルホスフィン）パラジウム０．１１ｇ（０．０９３ｍｍｏｌ）
を加えて、撹拌下８５℃で５時間加熱還流させた。反応終了後、有機層をクロロホルムで
抽出、水で洗浄してから減圧濃縮した。次いで、アルミナカラムクロマトグラフィー（展
開溶媒：ヘプタン／トルエン＝５／１）で精製した。次に、１４０℃で真空乾燥後、さら
に昇華精製を行った。これにより、例示化合物３４１を４２２ｍｇ得た（収率５２％）。
【０１３６】
　ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ－ＭＳ（マトリックス支援イオン化－飛行時間型質量分析）により
、この化合物のＭ+である６０６．３を確認した。さらに、1Ｈ－ＮＭＲ測定を行ったとこ
ろ、図４に示すＮＭＲスペクトルが得られたことにより化合物の構造を確認した。
【０１３７】
　（例示化合物３４１の分子軌道計算）
　例示化合物３４１について下記に示す計算ソフト及び計算条件で分子軌道計算を行った
。
【０１３８】
　　使用計算ソフト：ＷｉｎＭＯＰＡＣ　ｖｅｒ　３．９．０（富士通社製）
　　ＡＭ１計算プログラム：ＭＯＰＡＣ２００２　Ｖｅｒｓｉｏｎ　１．５２
　　ＡＭ１計算条件：ＥＦ　ＡＭ１　ＰＲＥＣＩＳＥ　ＬＥＴ　ＧＮＯＲＭ＝０．０１
　　ＭＯＳ－Ｆ計算プログラム：ＭＯＳ－Ｆ　ｖｅｒｓｉｏｎ　６．０Ａ
　　ＭＯＳ－Ｆ計算条件：ＩＮＤＯ／Ｓ　ＣＩ［１０　１０］　Ｓｉｎｇｌｅｔ　ＮＳｔ
ａｔｅｓ＝１０
【０１３９】
　分子起動計算（ＭＯＳ－Ｆ計算）を行った結果、図５に示されるＨＯＭＯ及びＬＵＭＯ
の分子軌道が得られた。
【０１４０】
　この結果から、ＨＯＭＯ部位は主にフルオレン環上に存在し、ＬＵＭＯ部位は主にフェ
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ナントレン環上に存在しているため、例示化合物Ｎｏ．３４１は電荷移動性（ＣＴ性）が
大きいことが示唆された。
【０１４１】
　（例示化合物３４１の物性評価）
　示差走査熱量計（ＤＳＣ）により、例示化合物Ｎｏ．３４１のガラス転位温度を測定し
たところ１３６℃であった。このため、比較的高いガラス転位温度を示した。
【０１４２】
　例示化合物Ｎｏ．３４１の０．１０重量％クロロホルム溶液を用いてスピンコート膜を
作製し、イオン化ポテンシャル（ＩＰ）を測定すると、６．０１ｅＶと比較的浅いＨＯＭ
Ｏ準位を有していた。尚、スピンコート膜は結晶化による白濁がなく、安定なアモルファ
ス薄膜であった。
【０１４３】
　分光蛍光光度計（日立社製）により、トルエン／エタノール混合溶液中、７７Ｋで、例
示化合物Ｎｏ．３４１の第一の三重項励起状態のエネルギー準位（Ｔ1）を測定したとこ
ろ、２．５２ｅＶ（４９３ｎｍ）であり、比較的高いＴ1準位を有していた。
【０１４４】
　（例示化合物３４５の合成）
　実施例１において、４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニルボロン酸の代わりに４－メチルフェ
ニルボロン酸を用いる以外は、実施例１と同様の方法で例示化合物３４５を合成すること
ができる。
【０１４５】
　（例示化合物３０４の合成）
　実施例１において、１，４－ジブロモ－２，５－ジメチルベンゼンの代わりに１－ブロ
モ－４－ヨード－２－メチルベンゼンを用いる以外は、実施例１と同様の方法で例示化合
物３０４を合成することができる。
【０１４６】
　（例示化合物１０８の合成）
　実施例１において、４，４，５，５－テトラメチル－２－（フェナントレン－９－イル
）－１，３，２－ジオキサボロランの代わりに２－ナフタレンボロン酸を用いる以外は、
実施例１と同様の方法で例示化合物１０８を合成することができる。
【０１４７】
　（例示化合物１１０の合成）
　１－ブロモ－４－ヨード－２－メチルベンゼンと１－ナフタレンボロン酸を原料として
、実施例１の（３）と同様の方法及び反応条件で合成を行うことで、１－（４－ブロモ－
５－メチルフェニル）ナフタレンが得られる。次いで、実施例１の（４）において、ＩＭ
３の代わりに１－（４－ブロモ－５－メチルフェニル）ナフタレン用いる以外は、実施例
１の（４）と同様の方法で例示化合物１１０を合成することができる。
【０１４８】
　（例示化合物５０２の合成）
　実施例１において、４，４，５，５－テトラメチル－２－（フェナントレン－９－イル
）－１，３，２－ジオキサボロランの代わりに９－アントラセンボロン酸を用いる以外は
、実施例１と同様の方法で例示化合物５０２を合成することができる。
【０１４９】
　（例示化合物３３３の合成）
　（１）中間体化合物ＩＭ４の合成
　１－ブロモ－４－ヨード－２－メチルベンゼンとＩＭ２を原料として、実施例１の（４
）と同様の方法及び反応条件で合成を行う。これにより、中間体化合物ＩＭ４（２－（４
―ブロモ―３－メチルフェニル）－７－（４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－９，９―ジ
メチル―９Ｈ－フルオレン）を得ることができる。
【０１５０】
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　（２）中間体化合物ＩＭ５の合成
　中間体化合物ＩＭ４と４，４，５，５－テトラメチル－１，３，２－ジオキサボロラン
を原料として、実施例１の（２）と同様の方法及び反応条件で合成を行う。これにより、
中間体化合物ＩＭ５（２－（４－（７－（４－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－９，９－ジ
メチル－９Ｈ－フルオレン－２－イル）－２－メチルフェニル）－４，４，５，５－テト
ラメチル－１，３，２－ジオキサボロラン）を得ることができる。
【０１５１】
　（３）例示化合物３３３の合成
　実施例１の（４）例示化合物３４１の合成において、中間体化合物ＩＭ２の代わりに中
間体化合物ＩＭ５を、中間体化合物ＩＭ３の代わりに９－ブロモフェナントレンを用いる
以外は、実施例１と同様の方法で例示化合物３３３を合成することができる。
【０１５２】
　（例示化合物４１４の合成）
　上記の例示化合物３３３の合成において、９－ブロモフェナントレンの代わりに２－ク
ロロキノリンを用いる以外は、例示化合物３３３の合成と同様の方法で例示化合物４１４
を合成することができる。
【０１５３】
　（例示化合物４１２の合成）
　（１）中間体化合物ＩＭ６の合成
　１－ブロモ－４－ヨード－２－メチルベンゼンと４，４，５，５－テトラメチル－１，
３，２－ジオキサボロランを原料として、実施例１の（２）と同様の方法及び反応条件で
合成を行う。これにより、中間体化合物ＩＭ６（２，２’－（２―メチル－１，４－フェ
ニレン）ビス（４，４，５，５－テトラメチル－１，３，２－ジオキサボロラン））を得
ることができる。
【０１５４】
　（２）中間体化合物ＩＭ７の合成
　２－クロロキノリンとＩＭ６を原料として、実施例１の（４）と同様の方法及び反応条
件で合成を行う。これにより、中間体化合物ＩＭ７（２－（３－メチル－４－（４，４，
５，５－テトラメチル－１，３，２－ジオキサボロラン－２－イル）キノリン）を合成す
ることができる。
【０１５５】
　（３）例示化合物４１２の合成
　実施例１の（４）例示化合物３４１の合成において、中間体化合物ＩＭ２の代わりに中
間体化合物ＩＭ７を、中間体化合物ＩＭ３の代わりに中間体化合物ＩＭ１を用いる以外は
、実施例１と同様の方法で例示化合物４１２を合成することができる。
【０１５６】
　（例示化合物２０２の合成）
　上記の例示化合物４１２の合成において、（２）中間体化合物ＩＭ７の合成のときに２
－クロロキノリンの代わりに、３－ブロモフェナントレンを用いる以外は、例示化合物４
１２の合成と同様の方法で例示化合物２０２を合成することができる。
【０１５７】
　＜比較例１＞
　下記に示す比較化合物Ａを合成した。原料として、２－（９，９’－ジメチル－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
ン及び９－ブロモフェナントレンを使用した。合成方法は、実施例１と同様のパラジウム
触媒を用いたＳｕｚｕｋｉカップリング反応を使用した。
【０１５８】
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【化９】

【０１５９】
　実施例１と同様に比較化合物Ａの物性を評価したところ、比較化合物ＡのＩＰは、６．
０９ｅＶ、Ｔ1準位は２．４３ｅＶ（５１０ｎｍ）であった。
【０１６０】
　＜実施例２＞
　図３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。
【０１６１】
　ガラス基板（基板１）上に、陽極２として酸化錫インジウム（ＩＴＯ）をスパッタ法に
て膜厚１２０ｎｍで成膜したものを透明導電性支持基板として用いた。このＩＴＯ基板上
に、以下の有機層と電極層を、１０-4Ｐａの真空チャンバー内で抵抗加熱により真空蒸着
して連続製膜した。具体的には、まずホール輸送層５として、下記の化合物Ｂを膜厚１５
ｎｍで成膜した。次に、発光層３として、例示化合物３４１とＩｒ（ｐｐｙ）3の混合物
を膜厚３５ｎｍで成膜した。ここで、例示化合物３４１はホスト、Ｉｒ（ｐｐｙ）3はゲ
ストであり、Ｉｒ（ｐｐｙ）3の含有量は、発光層全体に対して６重量％である。次に電
子輸送層６として、Ｂｐｈｅｎを膜厚２５ｎｍで成膜した。次にＫＦを膜厚１ｎｍで成膜
し、次いでＡｌを膜厚１２０ｎｍで成膜した。ここで、ＫＦ膜及びＡｌ膜は、陰極４とし
て機能する。
【０１６２】
【化１０】

【０１６３】
　次に、有機発光素子が、水分の吸着によって素子劣化が起こらないように、乾燥空気雰
囲気中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
有機発光素子を作製した。
【０１６４】
　このようにして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、４．５Ｖの印加電圧をかけたところ、発光効率が５０ｃｄ／
Ａである緑色（ＣＩＥ色度：ｘ＝０．２８、ｙ＝０．６５）の発光が観測された。さらに
、この素子を８０ｍＡ／ｃｍ2の定電流密度で耐久駆動させると、輝度半減時間は４７０
時間であった。
【０１６５】
　＜比較例２＞
　例示化合物３４１に代えて、下記に示す構造のＣＢＰを用いた他は実施例１３と同様に
素子を作製した。
【０１６６】
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【０１６７】
　実施例２と同様に素子評価を行ったところ、４．５Ｖの印加電圧で、発光効率３６ｃｄ
／Ａの緑色（ＣＩＥ色度：ｘ＝０．２８，ｙ＝０．６３）の発光が観測された。さらに、
この素子を８０ｍＡ／ｃｍ2の定電流密度で耐久駆動させると、輝度半減時間は３００時
間であった。
【図面の簡単な説明】
【０１６８】
【図１】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】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】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】例示化合物３４１の1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）スペクトルを示す図である。
【図５】例示化合物３４１のＭＯＳ－Ｆ計算結果における、ＨＯＭＯ及びＬＵＭＯの分子
軌道を示す図である。
【符号の説明】
【０１６９】
　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
　１０，２０，３０　有機発光素子
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