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(54)【発明の名称】 新規炭化水素化合物及び有機エレクトロルミネッセンス素子

(57)【要約】
【課題】  長寿命で、発光効率が高い赤色発光が可能な
有機エレクトロルミネッセンス素子及びそれを実現する
新規炭化水素化合物を提供する。
【解決手段】  下記一般式〔１〕で表される新規炭化水
素化合物、並びに少なくとも発光層を有する有機化合物
層の少なくとも一層が該新規炭化水素化合物を含有する
有機エレクトロルミネッセンス素子である。
【化１】

（式中、Ｒ1 ～Ｒ16の置換基は、それぞれ独立に、水素
原子、ヒドロキシル基、アミノ基、シアノ基、アルキル

基、アルケニル基、シクロアルキル基、アルコキシ基、
芳香族炭化水素基、芳香族複素環基、アラルキル基、ア
リールオキシ基、アルコキシカルボニル基又はカルボキ
シル基を表す。Ｒ1 ～Ｒ16の置換基は、それぞれ独立
に、自分以外のＲ1 ～Ｒ16、アルキルチオ基又はアリー
ルチオ基と環状構造を形成していてもよい。ただし、Ｒ
1 ～Ｒ16の置換基の中の少なくとも３つは、アミノ基、
芳香族炭化水素基又は芳香族複素環基である。）
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【特許請求の範囲】
【請求項１】  下記一般式〔１〕で表される新規炭化水
素化合物。
【化１】

（式中、Ｒ1 ～Ｒ16の置換基は、それぞれ独立に、水素
原子、ヒドロキシル基、置換もしくは未置換のアミノ
基、シアノ基、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２
０のアルキル基、置換もしくは未置換の炭素原子数３～
３０のアルケニル基、置換もしくは未置換の炭素原子数
５～３０のシクロアルキル基、置換もしくは未置換の炭
素原子数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは未置換
の炭素原子数６～４０の芳香族炭化水素基、置換もしく
は未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基、置換
もしくは未置換の炭素原子数７～４０のアラルキル基、
置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０のアリールオ
キシ基、置換もしくは未置換の炭素原子数１～３０のア
ルコキシカルボニル基又はカルボキシル基を表す。Ｒ1

～Ｒ16の置換基は、それぞれ独立に、自分以外のＲ1 ～
Ｒ16、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２０のアル
キルチオ基又は置換もしくは未置換の炭素原子数６～４
０のアリールチオ基と環状構造を形成していてもよい。
ただし、Ｒ1 ～Ｒ16の置換基の中の少なくとも３つは、
置換もしくは未置換のアミノ基、置換もしくは未置換の
炭素原子数２～４０の芳香族炭化水素基又は置換もしく
は未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基であ
る。）
【請求項２】  下記一般式〔２〕で表される新規炭化水
素化合物。
【化２】

（式中、Ｒ1 ～Ｒ16の置換基は、それぞれ独立に、水素
原子、ヒドロキシル基、置換もしくは未置換のアミノ
基、シアノ基、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２
０のアルキル基、置換もしくは未置換の炭素原子数３～
３０のアルケニル基、置換もしくは未置換の炭素原子数
５～３０のシクロアルキル基、置換もしくは未置換の炭
素原子数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは未置換
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の炭素原子数６～４０の芳香族炭化水素基、置換もしく
は未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基、置換
もしくは未置換の炭素原子数７～４０のアラルキル基、
置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０のアリールオ
キシ基、置換もしくは未置換の炭素原子数１～３０のア
ルコキシカルボニル基又はカルボキシル基を表す。Ｒ1

～Ｒ16の置換基は、それぞれ独立に、自分以外のＲ1 ～
Ｒ16、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２０のアル
キルチオ基又は置換もしくは未置換の炭素原子数６～４
０のアリールチオ基と環状構造を形成していてもよい。
ただし、Ｒ1 ～Ｒ16の置換基の中の少なくとも３つは、
置換もしくは未置換のアミノ基、置換もしくは未置換の
炭素原子数２～４０の芳香族炭化水素基又は置換もしく
は未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基であ
る。）
【請求項３】  下記一般式〔３〕で表される新規炭化水
素化合物。
【化３】

（式中、Ｒ1 ～Ｒ18の置換基は、それぞれ独立に、水素
原子、ヒドロキシル基、置換もしくは未置換のアミノ
基、シアノ基、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２
０のアルキル基、置換もしくは未置換の炭素原子数３～
３０のアルケニル基、置換もしくは未置換の炭素原子数
５～３０のシクロアルキル基、置換もしくは未置換の炭
素原子数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは未置換
の炭素原子数６～４０の芳香族炭化水素基、置換もしく
は未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基、置換
もしくは未置換の炭素原子数７～４０のアラルキル基、
置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０のアリールオ
キシ基、置換もしくは未置換の炭素原子数１～３０のア
ルコキシカルボニル基又はカルボキシル基を表す。Ｒ1

～Ｒ18の置換基は、それぞれ独立に、自分以外のＲ1 ～
Ｒ18、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２０のアル
キルチオ基又は置換もしくは未置換の炭素原子数６～４
０のアリールチオ基と環状構造を形成していてもよい。
ただし、Ｒ1 ～Ｒ18の置換基の中の少なくとも３つは、
置換もしくは未置換のアミノ基、置換もしくは未置換の
炭素原子数２～４０の芳香族炭化水素基又は置換もしく
は未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基であ
る。）
【請求項４】  請求項１～３のいずれかに記載の新規炭
化水素化合物において、置換基の中の少なくとも３つ
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が、置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０のアリー
ルアミノ基であることを特徴とする新規炭化水素化合
物。
【請求項５】  請求項１～３のいずれかに記載の新規炭
化水素化合物において、置換基の中の少なくとも４つ
が、置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０のアリー
ルアミノ基であることを特徴とする新規炭化水素化合
物。
【請求項６】  請求項１～３のいずれかに記載の新規炭
化水素化合物において、置換基の中の少なくとも４つ
が、置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０のアリー
ルアミノ基及び置換もしくは未置換の炭素原子数６～４
０の芳香族炭化水素基の中から選ばれる基であることを
特徴とする新規炭化水素化合物。
【請求項７】  一対の電極間に、少なくとも発光層を有
する単層又は複数層からなる有機化合物層を有する有機
エレクトロルミネッセンス素子であって、該有機化合物
層の少なくとも一層が請求項１～６のいずれかに記載の
新規炭化水素化合物を含有することを特徴とする有機エ
レクトロルミネッセンス素子。
【請求項８】  一対の電極間に、少なくとも発光層を有
する単層又は複数層からなる有機化合物層を有する有機
エレクトロルミネッセンス素子であって、該発光層が請
求項１～６のいずれかに記載の新規炭化水素化合物を含
有することを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス
素子。
【請求項９】  一対の電極間に、少なくとも発光層を有
する単層又は複数層からなる有機化合物層を有する有機
エレクトロルミネッセンス素子であって、該発光層が請
求項１～６のいずれかに記載の新規炭化水素化合物とア
リールアミン誘導体からなることを特徴とする有機エレ
クトロルミネッセンス素子。
【請求項１０】  前記発光層と電極との間に、酸化性無
機化合物層、還元性無機化合物又は還元性金属を設けた
ことを特徴とする請求項７～９のいずれかに記載の有機
エレクトロルミネッセンス素子。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】本発明は新規炭化水素化合物
及び有機エレクトロルミネッセンス素子に関し、特に、
長寿命で、発光効率が高い赤色発光が可能な有機エレク
トロルミネッセンス素子及びそれを実現する新規炭化水
素化合物に関するものである。
【０００２】
【従来の技術】有機物質を使用した有機エレクトロルミ
ネッセンス（ＥＬ）素子は、壁掛テレビの平面発光体や
ディスプレイのバックライト等の光源として使用され、
盛んに開発が行われている。その中の一分野として、長
寿命で発光効率が高い赤色発光をする素子の開発が行わ
れている。例えば、特開昭６３－２６４６９２号公報に
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は、発光層に微量のペリレン系化合物を添加した素子が
開示されている。これにより、赤色系の発光が可能にな
ったが、発光効率及び寿命共に実用上十分ではなかっ
た。その後、特開平１１－２３３２６１号公報におい
て、改良したペリレン系化合物を添加した素子が開示さ
れているが、寿命が改善されたものの、発光効率が小さ
く、赤色発光純度も不足していた。また、特開平８－１
９９６２号公報には、アミノ置換された縮合芳香環化合
物を発光層に添加した素子が開示されているが、寿命、
発光効率共に改善されているものの、未だ十分ではな
く、さらなる改良が求められていた。
【０００３】
【発明が解決しようとする課題】本発明は、前記の課題
を解決するためになされたもので、長寿命で、発光効率
が高い赤色発光が可能な有機エレクトロルミネッセンス
素子及びそれを実現する新規炭化水素化合物を提供する
ことを目的とするものである。
【０００４】
【課題を解決するための手段】本発明者らは、前記の好
ましい性質を有する有機エレクトロルミネッセンス素子
（以下、有機ＥＬ素子）を開発すべく鋭意研究を重ねた
結果、特定の構造を有する新規炭化水素化合物を有機化
合物層に添加すると有機エレクトロルミネッセンス素子
の寿命が向上し、発光効率が高い赤色発光することを見
出し本発明を完成するに至った。
【０００５】すなわち、本発明は、下記一般式〔１〕、
〔２〕及び〔３〕で表される新規炭化水素化合物、
【化４】

【化５】

【化６】
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【０００６】（式中、一般式〔１〕及び〔２〕中のＲ1 

～Ｒ16と一般式〔３〕中のＲ1 ～Ｒ18の置換基は、それ
ぞれ独立に、水素原子、ヒドロキシル基、置換もしくは
未置換のアミノ基、シアノ基、置換もしくは未置換の炭
素原子数１～２０のアルキル基、置換もしくは未置換の
炭素原子数３～３０のアルケニル基、置換もしくは未置
換の炭素原子数５～３０のシクロアルキル基、置換もし
くは未置換の炭素原子数１～２０のアルコキシ基、置換
もしくは未置換の炭素原子数６～４０の芳香族炭化水素
基、置換もしくは未置換の炭素原子数２～４０の芳香族
複素環基、置換もしくは未置換の炭素原子数７～４０の
アラルキル基、置換もしくは未置換の炭素原子数６～４
０のアリールオキシ基、置換もしくは未置換の炭素原子
数１～３０のアルコキシカルボニル基又はカルボキシル
基を表す。一般式〔１〕及び〔２〕において、Ｒ1 ～Ｒ
16の置換基は、それぞれ独立に、自分以外のＲ1 ～
Ｒ16、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２０のアル
キルチオ基又は置換もしくは未置換の炭素原子数６～４
０のアリールチオ基と環状構造を形成していてもよい。
ただし、Ｒ1 ～Ｒ16の置換基の中の少なくとも３つは、
置換もしくは未置換のアミノ基、置換もしくは未置換の
炭素原子数２～４０の芳香族炭化水素基又は置換もしく
は未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基であ
る。一般式〔３〕において、Ｒ1 ～Ｒ18の置換基は、そ
れぞれ独立に、自分以外のＲ1 ～Ｒ18、置換もしくは未
置換の炭素原子数１～２０のアルキルチオ基又は置換も
しくは未置換の炭素原子数６～４０のアリールチオ基と
環状構造を形成していてもよい。ただし、Ｒ1 ～Ｒ18の
置換基の中の少なくとも３つは、置換もしくは未置換の
アミノ基、置換もしくは未置換の炭素原子数２～４０の
芳香族炭化水素基又は置換もしくは未置換の炭素原子数
２～４０の芳香族複素環基である。）を提供するもので
ある。また、本発明は、一対の電極間に、少なくとも発
光層を有する単層又は複数層からなる有機化合物層を有
する有機エレクトロルミネッセンス素子であって、該有
機化合物層の少なくとも一層が前記新規炭化水素化合物
を含有することを特徴とする有機ＥＬ素子をも提供する
ものである。
【０００７】
【発明の実施の形態】以下、本発明についてさらに詳し
く説明する。本発明の新規炭化水素化合物は、上記一般
式〔１〕～〔３〕で表される。一般式〔１〕及び〔２〕
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中のＲ1 ～Ｒ16と一般式〔３〕中のＲ1 ～Ｒ18の置換基
は、それぞれ独立に、水素原子、ヒドロキシル基、置換
もしくは未置換のアミノ基、シアノ基、置換もしくは未
置換の炭素原子数１～２０のアルキル基、置換もしくは
未置換の炭素原子数３～３０のアルケニル基、置換もし
くは未置換の炭素原子数５～３０のシクロアルキル基、
置換もしくは未置換の炭素原子数１～２０のアルコキシ
基、置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０の芳香族
炭化水素基、置換もしくは未置換の炭素原子数２～４０
の芳香族複素環基、置換もしくは未置換の炭素原子数７
～４０のアラルキル基、置換もしくは未置換の炭素原子
数６～４０のアリールオキシ基、置換もしくは未置換の
炭素原子数１～３０のアルコキシカルボニル基又はカル
ボキシル基を表す。一般式〔１〕及び〔２〕において、
Ｒ1 ～Ｒ16の置換基は、それぞれ独立に、自分以外のＲ
1 ～Ｒ16、置換もしくは未置換の炭素原子数１～２０の
アルキルチオ基又は置換もしくは未置換の炭素原子数６
～４０のアリールチオ基と環状構造を形成していてもよ
い。ただし、Ｒ1 ～Ｒ16の置換基の中の少なくとも３つ
は、置換もしくは未置換のアミノ基、置換もしくは未置
換の炭素原子数２～４０の芳香族炭化水素基又は置換も
しくは未置換の炭素原子数２～４０の芳香族複素環基で
ある。一般式〔３〕において、Ｒ1 ～Ｒ18の置換基は、
それぞれ独立に、自分以外のＲ1 ～Ｒ18、置換もしくは
未置換の炭素原子数１～２０のアルキルチオ基又は置換
もしくは未置換の炭素原子数６～４０のアリールチオ基
と環状構造を形成していてもよい。ただし、Ｒ1 ～Ｒ18

の置換基の中の少なくとも３つは、置換もしくは未置換
のアミノ基、置換もしくは未置換の炭素原子数２～４０
の芳香族炭化水素基又は置換もしくは未置換の炭素原子
数２～４０の芳香族複素環基である。
【０００８】本発明の一般式〔１〕～〔３〕で表される
新規炭化水素化合物において、置換基の中の少なくとも
３つが、置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０のア
リールアミノ基であると好ましく、置換基の中の少なく
とも４つが、置換もしくは未置換の炭素原子数６～４０
のアリールアミノ基であるとさらに好ましい。さらに、
置換基の中の少なくとも４つが、置換もしくは未置換の
炭素原子数６～４０のアリールアミノ基及び置換もしく
は未置換の炭素原子数６～４０の芳香族炭化水素基の中
から選ばれる基であることも好ましい。
【０００９】本発明の有機ＥＬ素子は、一対の電極間
に、少なくとも発光層を有する単層又は複数層からなる
有機化合物層を有する有機エレクトロルミネッセンス素
子であって、該有機化合物層の少なくとも一層が前記一
般式〔１〕～〔３〕で表される新規炭化水素化合物の少
なくとも一種類を含有する。前記発光層が前記一般式
〔１〕～〔３〕で表される新規炭化水素化合物の少なく
とも一種類を含有することが好ましい。前記発光層が前
記一般式〔１〕～〔３〕で表される新規炭化水素化合物
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の少なくとも一種類とアリールアミン誘導体からなると
さらに好ましい。このアリールアミン誘導体としては、
例えば、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ' －ビス－（３
－メチルフェニル）－［１，１’－ビフェニル］－４，
４' －ジアミン，Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ' －ビ
ス－（α－ナフチル）－［１，１’－ビフェニル］－
４，４' －ジアミン（ＮＰＤ），Ｎ，Ｎ’－ジフェニル
－Ｎ，Ｎ' －ビス－（β－ナフチル）－［１，１’－ビ
フェニル］－４，４' －ジアミン等が挙げられる。前記
発光層と電極との間に、酸化性無機化合物層、還元性無
機化合物又は還元性金属を設けてもよい。このような無
機化合物としては、例えばＬｉＦ、Ｌｉ

2
Ｏ、ＢａＯ、

ＳｒＯ、ＢａＦ
2 
、ＳｒＦ

2 
等が挙げられる。 *

8
*【００１０】前記新規炭化水素化合物を、有機化合物層
の少なくとも一層に含有させると有機ＥＬ素子の寿命及
び発光効率が向上するのは、（１）正孔伝達及び電子伝
達が安定してなされ、（２）置換基の少なくとも３つ
が、前記置換もしくは未置換のアミノ基、芳香族炭化水
素基又は芳香族複素環基であるため、化合物同士がこれ
らの置換基による立体傷害のため重なりにくく、濃度消
光しにくいからである。以下に、本発明の新規炭化水素
化合物の代表例（Ｅ－１）～（Ｅ－１５）を例示する
が、本発明はこれらの代表例に限定されるものではな
い。
【００１１】
【化７】

【００１２】 【化８】
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【００１３】
【化９】
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【００１４】
【化１０】
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【００１５】本発明の有機ＥＬ素子は、陽極と陰極間に
単層もしくは多層の有機化合物層を形成した素子であ
る。単層型の場合、陽極と陰極との間に発光層を設けて
いる。発光層は、発光材料を含有し、それに加えて陽極
から注入した正孔、もしくは陰極から注入した電子を発
光材料まで輸送させるために、正孔注入材料もしくは電
子注入材料を含有しても良い。しかしながら、発光材料
は、極めて高い蛍光量子効率、高い正孔輸送能力および
電子輸送能力を併せ持ち、均一な薄膜を形成することが
好ましい。多層型の有機ＥＬ素子は、（陽極／正孔注入
層／発光層／陰極）、（陽極／正孔注入層／発光層／電
子注入層／陰極）、（陽極／正孔注入層／発光層／電子
注入層／陰極）の多層構成で積層したものがある。
【００１６】発光層には、必要に応じて、本発明の新規
炭化水素化合物に加えてさらなる公知の発光材料、ドー
ピング材料、正孔注入材料や電子注入材料を使用するこ

12

ともできる。この新規炭化水素化合物の好ましい使用法
としては、発光層、電子注入層、正孔輸送層又は正孔注
入層のいずれかの層に、濃度０．５～２０重量％で添加
する。さらに好ましくは、濃度１～１０重量％である。
有機ＥＬ素子は、多層構造にすることにより、消光によ
る輝度や寿命の低下を防ぐことができる。必要があれ
ば、発光材料、他のドーピング材料、正孔注入材料や電
子注入材料を組み合わせて使用することができる。ま
た、他のドーピング材料により、発光輝度や発光効率を
向上することもできる。また、正孔注入層、発光層、電
子注入層は、それぞれ二層以上の層構成により形成され
ても良い。その際には、正孔注入層の場合、電極から正
孔を注入する層を正孔注入層、正孔注入層から正孔を受
け取り発光層まで正孔を輸送する層を正孔輸送層と呼
ぶ。同様に、電子注入層の場合、電極から電子を注入す
る層を電子注入層、電子注入層から電子を受け取り発光
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層まで電子を輸送する層を電子輸送層と呼ぶ。これらの
各層は、材料のエネルギー準位、耐熱性、有機化合物層
もしくは金属電極との密着性等の各要因により選択され
て使用される。ただし、発光層以外は、必ずしも有機物
から形成される必要はなく、必要に応じて無機半導体材
料、無機化合物材料等を使用してもよい。本発明におい
て、各層に使用する材料は特に限定されるものではな
い。
【００１７】前記新規炭化水素化合物と共に有機化合物
層に使用できる発光材料またはホスト材料としては、縮
合多環芳香族があり、例えばアントラセン、ナフタレ
ン、フェナントレン、ピレン、テトラセン、ペンタセ
ン、コロネン、クリセン、フルオレン、ペリレン、ルブ
レン及びそれらの誘導体がある。さらに、フタロペリレ
ン、ナフタロペリレン、ペリノン、フタロペリノン、ナ
フタロペリノン、ジフェニルブタジエン、テトラフェニ
ルブタジエン、クマリン、オキサジアゾール、アルダジ
ン、ビスベンゾキサゾリン、ビススチリル、ピラジン、
シクロペンタジエン、キノリン金属錯体、アミノキノリ
ン金属錯体、ベンゾキノリン金属錯体、イミン、ジフェ
ニルエチレン、ビニルアントラセン、ジアミノカルバゾ
ール、ピラン、チオピラン、ポリメチン、メロシアニ
ン、イミダゾールキレート化オキシノイド化合物、キナ
クリドン、ルブレン、スチルベン及びそれらの誘導体等
が挙げられるが、これらに限定されるものではない。
【００１８】正孔注入材料としては、正孔を輸送する能
力を持ち、陽極からの正孔注入効果、発光層または発光
材料に対して優れた正孔注入効果を有し、発光層で生成
した励起子の電子注入層または電子注入材料への移動を
防止し、かつ薄膜形成能力の優れた化合物が好ましい。
具体的には、フタロシアニン誘導体、ナフタロシアニン
誘導体、ポルフィリン誘導体、オキサゾール、オキサジ
アゾール、トリアゾール、イミダゾール、イミダゾロ
ン、イミダゾールチオン、ピラゾリン、ピラゾロン、テ
トラヒドロイミダゾール、オキサゾール、オキサジアゾ
ール、ヒドラゾン、アシルヒドラゾン、ポリアリールア
ルカン、スチルベン、ブタジエン、ベンジジン型トリフ
ェニルアミン、スチリルアミン型トリフェニルアミン、
ジアミン型トリフェニルアミン等と、それらの誘導体、
およびポリビニルカルバゾール、ポリシラン、導電性高
分子等の高分子材料が挙げられるが、これらに限定され
るものではない。
【００１９】本発明の有機ＥＬ素子において使用できる
正孔注入材料の中で、さらに効果的な正孔注入材料は、
芳香族三級アミン誘導体もしくはフタロシアニン誘導体
である。芳香族三級アミン誘導体の具体例は、トリフェ
ニルアミン、トリトリルアミン、トリルジフェニルアミ
ン、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ’－（３－メチルフ
ェニル）－１，１’－ビフェニル－４，４’－ジアミ
ン、Ｎ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’－（４－メチルフェニル）－
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１，１’－フェニル－４，４’－ジアミン、Ｎ，Ｎ，
Ｎ’，Ｎ’－（４－メチルフェニル）－１，１’－ビフ
ェニル－４，４’－ジアミン、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－
Ｎ，Ｎ’－ジナフチル－１，１’－ビフェニル－４，
４’－ジアミン、Ｎ，Ｎ’－（メチルフェニル）－Ｎ，
Ｎ’－（４－ｎ－ブチルフェニル）－フェナントレン－
９，１０－ジアミン、Ｎ，Ｎ－ビス（４－ジ－４－トリ
ルアミノフェニル）－４－フェニル－シクロヘキサン
等、もしくはこれらの芳香族三級アミン骨格を有したオ
リゴマーもしくはポリマーであるが、これらに限定され
るものではない。フタロシアニン（Ｐｃ）誘導体の具体
例は、Ｈ

2 
Ｐｃ、ＣｕＰｃ、ＣｏＰｃ、ＮｉＰｃ、Ｚｎ

Ｐｃ、ＰｄＰｃ、ＦｅＰｃ、ＭｎＰｃ、ＣｌＡｌＰｃ、
ＣｌＧａＰｃ、ＣｌＩｎＰｃ、ＣｌＳｎＰｃ、Ｃｌ

2 
Ｓ

ｉＰｃ、（ＨＯ）ＡｌＰｃ、（ＨＯ）ＧａＰｃ、ＶＯＰ
ｃ、ＴｉＯＰｃ、ＭｏＯＰｃ、ＧａＰｃ－Ｏ－ＧａＰｃ
等のフタロシアニン誘導体およびナフタロシアニン誘導
体であるが、これらに限定されるものではない。
【００２０】電子注入材料としては、電子を輸送する能
力を持ち、陰極からの電子注入効果、発光層または発光
材料に対して優れた電子注入効果を有し、発光層で生成
した励起子の正孔注入層への移動を防止し、かつ薄膜形
成能力の優れた化合物が好ましい。具体的には、フルオ
レノン、アントラキノジメタン、ジフェノキノン、チオ
ピランジオキシド、オキサゾール、オキサジアゾール、
トリアゾール、イミダゾール、ペリレンテトラカルボン
酸、フレオレニリデンメタン、アントラキノジメタン、
アントロン等とそれらの誘導体が挙げられるが、これら
に限定されるものではない。また、正孔注入材料に電子
受容物質を、電子注入材料に電子供与性物質を添加する
ことにより電荷注入性を向上させることもできる。
【００２１】本発明の有機ＥＬ素子において、さらに効
果的な電子注入材料は、金属錯体化合物もしくは含窒素
五員環誘導体である。金属錯体化合物の具体例は、８－
ヒドロキシキノリナートリチウム、ビス（８－ヒドロキ
シキノリナート）亜鉛、ビス（８－ヒドロキシキノリナ
ート）銅、ビス（８－ヒドロキシキノリナート）マンガ
ン、トリス（８－ヒドロキシキノリナート）アルミニウ
ム、トリス（２－メチル－８－ヒドロキシキノリナー
ト）アルミニウム、トリス（８－ヒドロキシキノリナー
ト）ガリウム、ビス（１０－ヒドロキシベンゾ［ｈ］キ
ノリナート）ベリリウム、ビス（１０－ヒドロキシベン
ゾ［ｈ］キノリナート）亜鉛、ビス（２－メチル－８－
キノリナート）クロロガリウム、ビス（２－メチル－８
－キノリナート）（ｏ－クレゾラート）ガリウム、ビス
（２－メチル－８－キノリナート）（１－ナフトラー
ト）アルミニウム、ビス（２－メチル－８－キノリナー
ト）（２－ナフトラート）ガリウム等が挙げられるが、
これらに限定されるものではない。
【００２２】また、含窒素五員誘導体は、オキサゾー



(10) 特開２００２－１０５００４

10

20

30

40

50

15
ル、チアゾール、オキサジアゾール、チアジアゾールも
しくはトリアゾール誘導体が好ましい。具体的には、
２，５－ビス（１－フェニル）－１，３，４－オキサゾ
ール、ジメチルＰＯＰＯＰ、２，５－ビス（１－フェニ
ル）－１，３，４－チアゾール、２，５－ビス（１－フ
ェニル）－１，３，４－オキサジアゾール、２－（４’
－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－５－( ４”－ビフェニ
ル) １，３，４－オキサジアゾール、２，５－ビス（１
－ナフチル）－１，３，４－オキサジアゾール、１，４
－ビス［２－( ５－フェニルオキサジアゾリル) ］ベン
ゼン、１，４－ビス［２－( ５－フェニルオキサジアゾ
リル) －４－ｔｅｒｔ－ブチルベンゼン］、２－（４’
－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－５－( ４”－ビフェニ
ル) －１，３，４－チアジアゾール、２，５－ビス（１
－ナフチル）－１，３，４－チアジアゾール、１，４－
ビス［２－( ５－フェニルチアジアゾリル) ］ベンゼ
ン、２－（４’－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）－５－( 
４”－ビフェニル) －１，３，４－トリアゾール、２，
５－ビス（１－ナフチル）－１，３，４－トリアゾー
ル、１，４－ビス［２－( ５－フェニルトリアゾリル)
 ］ベンゼン等が挙げられるが、これらに限定されるも
のではない。
【００２３】次に、対向電極及びその作製工程について
説明する。対向電極を陰極とするときは、アルカリ金属
含有合金、アルカリ土類金属含有合金が好ましい。特に
好ましい合金としては、Ｍｇ：Ａｇ、Ａｌ：Ｌｉ、Ｐ
ｂ：Ｌｉ、Ｚｎ：Ｌｉ、Ｂｉ：Ｌｉ、Ｉｎ：Ｌｉ、Ａ
ｌ：Ｃａ等である。これらは比較的耐食性があり、低仕
事関数であることが知られている。また別の好ましい例
としては有機層界面にアルカリ化合物膜又はアルカリ土
類化合物、または希土類化合物の超薄膜（膜厚０．１～
１０ｎｍ）を設け次に前述の金属、合金を用いるものが
ある。単体としては、Ａｌ、Ｃｕ、Ａｇ、Ｃｒ、Ｔａ、
Ｍｇ、Ｗ、Ｚｎ、Ｔｉ等が挙げられる。合金としては、
例えば、Ａｌ：Ｓｉ、Ａｌ：Ｔａ、Ａｌ：Ｌｉ、Ａｌ：
Ｔｉ、Ａｌ：Ｉｎ、Ａｌ：Ｃａ等が挙げられる。さらに
陰極に近接する有機層中にアルカリ金属、アルカリ土類
金属、希土類金属、アルカリ化合物膜又はアルカリ土類
化合物、また希土類化合物などの還元性化合物または金
属を添加し、電子注入輸送牲を強化した後、前記金属又
は合金を用いる場合も好ましい。陰極と近接する有機層
の間にアルカリ金属、アルカリ土類金属、希土類金属、
アルカリ化合物膜、アルカリ土類化合物又は希土類化合
物などの還元性化合物又は金属を添加して電子注入輸送
性を強化する方法も好ましい。上記の中でＣｓ及びＣｓ
化合物が特に電子注入性が強化されるので好ましい。こ
れらを製膜するときは、蒸着法、スパッタリング法が好
ましく用いられ、特に好ましい方法は蒸着法である。本
発明では、蒸着方向は、限定されるものではないが、基
板面に対して直下より蒸着することが好ましい。次に、
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下部電極及びその作製工程について説明する。下部電極
としては、通常用いられる導電性透明酸化物電極を用い
れば良く、例えば、酸化Ｉｎ、Ｓｎ添加酸化Ｉｎ、フッ
素添加酸化亜鉛、酸化Ｉｎ－酸化亜鉛などが好ましい。
但し下部電極を配線層と半導電性の電極から構成するこ
とも可能である。例えば、半導電性電極として各種無機
半導体、有機半導体が用いられ、具体的には、カーボ
ン、ＤＬＣ（ダイヤモンドライクカーボン）、ＺｎＳ、
ＺｎＳｅ、ＺｎＳＳｅ、ＭｇＳ、ＭｇＳＳｅ、ポリアニ
リン及びその誘導体、ポリチオフェン及びその誘導体、
ルイス酸添加アミン化合物層などが挙げられる。さらに
陽極に近接する有機層中に酸化性の無機化合物又はルイ
ス酸などの酸化化合物を添加し、正孔注入輸送性を強化
する方法がある。また陽極に近接する有機層の間に無機
化合物又は酸化性の無機化合物を挿入し、正孔注入輸送
性を強化する方法も好ましい。
【００２４】有機ＥＬ素子では、効率良く発光させるた
めに、少なくとも一方の面は素子の発光波長領域におい
て充分透明にすることが望ましい。また、基板も透明で
あることが望ましい。透明電極は、上記の導電性材料を
使用して、蒸着やスパッタリング等の方法で所定の透光
性が確保されるように設定する。発光面の電極は、光透
過率を１０％以上にすることが望ましい。基板は、機械
的、熱的強度を有し、透明性を有するものであれば限定
されるものではないが、ガラス基板および透明性樹脂フ
ィルムが挙げられる。透明性樹脂フィルムとしては、ポ
リエチレン、エチレン－酢酸ビニル共重合体、エチレン
－ビニルアルコール共重合体、ポリプロピレン、ポリス
チレン、ポリメチルメタアクリレート、ポリ塩化ビニ
ル、ポリビニルアルコール、ポリビニルブチラール、ナ
イロン、ポリエーテルエーテルケトン、ポリサルホン、
ポリエーテルサルフォン、テトラフルオロエチレン－パ
ーフルオロアルキルビニルエーテル共重合体、ポリビニ
ルフルオライド、テトラフルオロエチレン－エチレン共
重合体、テトラフルオロエチレン－ヘキサフルオロプロ
ピレン共重合体、ポリクロロトリフルオロエチレン、ポ
リビニリデンフルオライド、ポリエステル、ポリカーボ
ネート、ポリウレタン、ポリイミド、ポリエーテルイミ
ド、ポリイミド、ポリプロピレン等が挙げられる。
【００２５】本発明の有機ＥＬ素子は、温度、湿度、雰
囲気等に対する安定性の向上のために、素子の表面に保
護層を設けたり、シリコンオイル、樹脂等により素子全
体を保護することも可能である。有機ＥＬ素子の各層の
形成は、真空蒸着、スパッタリング、プラズマ、イオン
プレーティング等の乾式成膜法やスピンコーティング、
ディッピング、フローコーティング等の湿式成膜法のい
ずれの方法を適用することができる。膜厚は特に限定さ
れるものではないが、適切な膜厚に設定する必要があ
る。膜厚が厚すぎると、一定の光出力を得るために大き
な印加電圧が必要になり効率が悪くなる。膜厚が薄すぎ
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るとピンホール等が発生して、電界を印加しても充分な
発光輝度が得られない。通常の膜厚は５ｎｍから１０μ
ｍの範囲が適しているが、１０ｎｍから０．２μｍの範
囲がさらに好ましい。
【００２６】湿式成膜法の場合、各層を形成する材料
を、エタノール、クロロホルム、テトラヒドロフラン、
ジオキサン等の適切な溶媒に溶解または分散させて薄膜
を形成するが、その溶媒はいずれであっても良い。ま
た、いずれの有機薄膜層においても、成膜性向上、膜の
ピンホール防止等のため適切な樹脂や添加剤を使用して
も良い。使用の可能な樹脂としては、ポリスチレン、ポ
リカーボネート、ポリアリレート、ポリエステル、ポリ
アミド、ポリウレタン、ポリスルフォン、ポリメチルメ
タクリレート、ポリメチルアクリレート、セルロース等
の絶縁性樹脂およびそれらの共重合体、ポリ－Ｎ－ビニ
ルカルバゾール、ポリシラン等の光導電性樹脂、ポリチ
オフェン、ポリピロール等の導電性樹脂を挙げられる。
また、添加剤としては、酸化防止剤、紫外線吸収剤、可
塑剤等を挙げられる。
【００２７】本発明の有機ＥＬ素子は、例えば壁掛けテ
レビのフラットパネルディスプレイ等の平面発光体、複
写機、プリンター、液晶ディスプレイのバックライト又
は計器類等の光源、表示板、標識灯等に利用できる。
【００２８】
【実施例】以下、本発明を合成例及び実施例に基づいて
さらに詳細に説明する。
合成例１（化合物（Ｅ－１））
アルゴン気流下、冷却管付き５００ミリリットル三口フ
ラスコ中に、４，１２－ジブロモ－２，１０－ジフェニ
ルジベンゾ［ａ，ｊ］ペリレン６．６ｇ（１０ｍｍｏ
ｌ）、ジクロロビス（トリフェニルホスフィン）パラジ
ウム０．４ｇ（５ｍｏｌ％) 、ジイソブチルアルミニウ
ムヒドリド／トルエン溶液１ミリリットル（１Ｍ、１ｍ
ｍｏｌ）、ＴＨＦ２００ミリリットルを加えた。ここに
常法により調製したフェニルマグネシウムブロミド２５
ミリリットル（１．０Ｍ，ＴＨＦ）を室温で滴下した
後、昇温して一晩加熱撹絆した。反応終了後、反応液を
氷水冷却して析出した結晶を濾取し、メタノール５０ミ
リリットル、アセトン５０ミリリットルの順で洗浄し、
黄色結晶３．３ｇを得た。このものは、ＮＭＲ、ＩＲ及
びＦＤ－ＭＳ（フィールドデソープションマススペクト
ル）の測定により、化合物（Ｅ－１）と同定された（収
率５１％）。
【００２９】合成例２（化合物（Ｅ－２））
アルゴン気流下、冷却管付き３００ミリリットル三口フ
ラスコ中に、４，１２－ジブロモ－２，１０－ジフェニ
ルジベンゾ［ａ，ｊ］ペリレン６．６ｇ（１０ｍｍｏ
ｌ）、ジフェニルアミン６．５ｇ（２０ｍｍｏｌ）、ト
リス（ジベンジリデンアセトン) ジパラジウム０．２７
ｇ（１．５ｍｏｌ％）、トリ－ｏ－トルイルホスフィン
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０．１８ｇ（３ｍｏｌ％）、ｔ－ブトキシナトリウム
２．９ｇ（３０ｍｍｏｌ）、乾燥トルエン１００ミリリ
ットルを加えた後、１００℃にて一晩加熱撹絆した。反
応終了後、析出した結晶を濾取し、メタノール１００ミ
リリットルにて洗浄し、黄色粉末３．４ｇを得た。この
ものは、ＮＭＲ、ＩＲ及びＦＤ－ＭＳの測定により、化
合物（Ｅ－２）と同定された（収率４０％）。
【００３０】合成例３（化合物（Ｅ－１０））
アルゴン気流下、冷却管付き５００ミリリットル三口フ
ラスコ中に、２，１０－ジブロモ－５，１３－ジフェニ
ルテリレン６．９ｇ（１０ｍｍｏｌ）、ジクロロビス
（トリフェニルホスフィン）パラジウム０．４ｇ（５ｍ
ｏｌ％) 、ジイソブチルアルミニウムヒドリド／トルエ
ン溶液１ミリリットル（１Ｍ、１ｍｍｏｌ）、ＴＨＦ２
００ミリリットルを加えた。ここに常法により調製した
フェニルマグネシウムブロミド２５ミリリットル（１．
０Ｍ，ＴＨＦ）を室温で滴下した後、昇温して一晩加熱
撹絆した。反応終了後、反応液を氷水冷却して析出した
結晶を濾取し、メタノール５０ミリリットル、アセトン
５０ミリリットルの順で洗浄し、黄色粉末４．３ｇを得
た。このものは、ＮＭＲ、ＩＲ及びＦＤ－ＭＳの測定に
より、化合物（Ｅ－１０）と同定された（収率６３
％）。
【００３１】合成例４（化合物（Ｅ－１１））
アルゴン気流下、冷却管付き３００ミリリットル三口フ
ラスコ中に、２，１０－ジブロモ－５，１３－ジフェニ
ルテリレン６．９ｇ（１０ｍｍｏｌ）、ジフェニルアミ
ン６．５ｇ（２０ｍｍｏｌ）、トリス（ジベンジリデン
アセトン) ジパラジウム０．２７ｇ（１．５ｍｏｌ
％）、トリ－ｏ－トルイルホスフィン０．１８ｇ（３ｍ
ｏｌ％）、ｔ－ブトキシナトリウム２．９ｇ（３０ｍｍ
ｏｌ）、乾燥トルエン１００ミリリットルを加えた後、
１００℃にて一晩加熱撹絆した。反応終了後、析出した
結晶を濾取し、メタノール１００ミリリットルにて洗浄
し、黄色粉末３．９ｇを得た。このものは、ＮＭＲ、Ｉ
Ｒ及びＦＤ－ＭＳの測定により、化合物（Ｅ－１１）と
同定された（収率４５％）。
【００３２】合成例５（化合物（Ｅ－１３））
アルゴン気流下、冷却管付き５００ミリリットル三口フ
ラスコ中に、（６，１６－ジブロモ－２，１１－ジフェ
ニル）テトラベンゾ［ｄｅ，ｈｉ，ｏｐ，ｓｔ］ペンタ
セン７．４ｇ（１０ｍｍｏｌ）、ジクロロビス（トリフ
ェニルホスフィン）パラジウム０．４ｇ（５ｍｏｌ％)
 、ジイソブチルアルミニウムヒドリド／トルエン溶液
１ミリリットル（１Ｍ、１ｍｍｏｌ）、ＴＨＦ２００ミ
リリットルを加えた。ここに常法により調製したフェニ
ルマグネシウムブロミド２５ミリリットル（１．０Ｍ，
ＴＨＦ）を室温で滴下した後、昇温して一晩加熱撹絆し
た。反応終了後、反応液を氷水冷却して析出した結晶を
濾取し、メタノール５０ミリリットル、アセトン５０ミ
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リリットルの順で洗浄し、黄色粉末３．６ｇを得た。こ
のものは、ＮＭＲ、ＩＲ及びＦＤ－ＭＳの測定により、
化合物（Ｅ－１３）と同定された（収率５０％）。
【００３３】合成例６（化合物（Ｅ－１４））
アルゴン気流下、冷却管付き３００ミリリットル三口フ
ラスコ中に、（６，１６－ジブロモ－２，１１－ジフェ
ニル）テトラベンゾ［ｄｅ，ｈｉ，ｏｐ，ｓｔ］ペンタ
セン７．４ｇ（１０ｍｍｏｌ）、ジフェニルアミン６．
５ｇ（２０ｍｍｏｌ）、トリス（ジベンジリデンアセト
ン) ジパラジウム０．２７ｇ（１．５ｍｏｌ％）、トリ
－ｏ－トルイルホスフィン０．１８ｇ（３ｍｏｌ％）、
ｔ－ブトキシナトリウム２．９ｇ（３０ｍｍｏｌ）、乾
燥トルエン１００ミリリットルを加えた後、１００℃に
て一晩加熱撹絆した。反応終了後、析出した結晶を濾取
し、メタノール１００ミリリットルにて洗浄し、黄色粉
末３．８ｇを得た。このものは、ＮＭＲ、ＩＲ及びＦＤ
－ＭＳの測定により、化合物（Ｅ－１４）と同定された
（収率４２％）。
【００３４】実施例１
２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付
きガラス基板（ジオマティック社製）をイソプロピルア
ルコール中で超音波洗浄を５分間行なった後、ＵＶオゾ
ン洗浄を３０分間行なった。洗浄後の透明電極ライン付
きガラス基板を真空蒸着装置の基板ホルダーに装着し、
まず透明電極ラインが形成されている側の面上に、前記
透明電極を覆うようにして膜厚６０ｎｍのＮ，Ｎ' －ビ
ス（Ｎ，Ｎ' －ジフェニル－４－アミノフェニル）－
Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－４，４' －ジアミノ－１，１' 
－ビフェニル膜（以下、ＴＰＤ２３２膜）を成膜した。
このＴＰＤ２３２膜は、正孔注入層として機能する。次
に、ＴＰＤ２３２膜上に膜厚２０ｎｍの４，４' －ビス
［Ｎ－（１－ナフチル）－Ｎ－フェニルアミノ］ビフェ
ニル膜（以下、ＮＰＤ膜）を成膜した。このＮＰＤ膜は
正孔輸送層として機能する。さらに、ＮＰＤ膜上に膜厚
４０ｎｍに上記化合物（Ｅ－２）を蒸着し成膜した。こ
の化合物（Ｅ－２）膜は発光層として機能する。この膜
上に膜厚２０ｎｍのトリス（８－キノリノール）アルミ
ニウム膜（以下、Ａｌｑ膜）を成膜した。このＡｌｑ膜
は、電子注入層として機能する。この後Ｃｓ（Ｃｓ源：
サエスゲッター社製）とＡｌｑを二元蒸着させ、電子注
入層（陰極）としてＡｌｑ：Ｃｓ膜を形成した。このＡ*
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*ｌｑ：Ｃｓ膜上に金属Ａｌを蒸着させ金属陰極を形成し
有機ＥＬ素子を作製した。この素子は直流電圧５Ｖで発
光輝度１５０ｃｄ／ｍ2 、最大発光輝度２５０００ｃｄ
／ｍ2 、発光効率２．０ｃｄ／Ａの赤色発光であった。
また、初期輝度を５００ｃｄ／ｍ2 として定電流駆動し
て寿命試験を行ったところ、半減寿命は３０００時間と
長かった。
【００３５】実施例２～７
実施例１において、発光層として化合物（Ｅ－２）の代
わりに表１に示す化合物を使用したことを除き同様にし
て、有機ＥＬ素子を作製し、表１に示す直流電圧で、発
光輝度、発光効率、半減寿命を測定し、発光色を観察し
た。その結果を表１に示す。
実施例８
実施例１において、発光層として化合物（Ｅ－２）のみ
ではなく、化合物（Ｅ－２）とＮＰＤを重量比２：４０
で用いたことを除き同様にして、有機ＥＬ素子を作製
し、表１に示す直流電圧で、発光輝度、発光効率、半減
寿命を測定し、発光色を観察した。その結果を表１に示
す。
【００３６】比較例１
実施例１において、発光層として化合物（Ｅ－２）の代
わりに特開平２０００－５８２６１号公報記載の下記化
合物（Ｃ－１）
【化１１】

を使用したことを除き同様にして、有機ＥＬ素子を作製
し、表１に示す直流電圧で、発光輝度、発光効率、半減
寿命を測定し、発光色を観察した。その結果を表１に示
す。
【００３７】
【表１】
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【００３８】表１に示したように、本発明の新規炭化水
素化合物を用いた有機ＥＬ素子は、長寿命で高発光効率
な赤色発光が可能である。また、本発明の新規炭化水素
化合物を主成分とする発光層、また本発明の新規炭化水
素化合物を微量添加した発光層を有する有機ＥＬ素子の
どちらであっても、長寿命で高発光効率な赤色発光が可
能である。これは、少なくとも３つの特定の置換基を有
するためである。 *
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*【００３９】
【発明の効果】以上、詳細に説明したように、本発明の
新規炭化水素化合物を利用した有機エレクトロルミネッ
センス素子は、長寿命で、発光効率が高い赤色発光が可
能である。このため、本発明の有機エレクトロルミネッ
センス素子は、壁掛テレビの平面発光体やディスプレイ
のバックライト等の光源として有用である。
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