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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　以下の一般式（１）で表されるモノアミン誘導体。
【化１】

［前記一般式（１）中、Ａｒ１及びＡｒ２はそれぞれ独立に、置換若しくは無置換のフェ
ニル基、置換若しくは無置換のナフチル基、置換若しくは無置換のフェナントリル基、置
換若しくは無置換のビフェニル基、置換若しくは無置換のターフェニル基、置換若しくは
無置換のフルオレニル基、置換若しくは無置換のピレニル基、置換若しくは無置換のベン
ゾチアゾリル基、置換若しくは無置換のチオフェニル基、置換若しくは無置換のチエノチ
オフェニル基、置換若しくは無置換のチエノチエノチオフェニル基、置換若しくは無置換
のベンゾチオフェニル基、置換若しくは無置換のジベンゾチオフェニル基、置換若しくは
無置換のジベンゾフリル基、置換若しくは無置換のフェノキサジル基、置換若しくは無置
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換のフェノチアジル基、置換若しくは無置換のピリジル基、置換若しくは無置換のピリミ
ジル基、置換若しくは無置換のトリアジル基、置換若しくは無置換のキノリニル基、及び
置換若しくは無置換のキノキサリル基からなる群から選択され、前記Ａｒ１及び／又は前
記Ａｒ２が置換される場合、前記Ａｒ１及び／又は前記Ａｒ２に置換する置換基は、シリ
ル基、アルキル基、アルコキシ基、アリール基、ジベンゾフリル基及びジベンゾチオフェ
ニル基からなる群から独立的に選択され、前記Ａｒ１及び前記Ａｒ２のうち少なくとも１
つは置換若しくは無置換のシリル基で置換され、Ａｒ３は置換若しくは無置換のフルオレ
ニル基であり、前記フルオレニル基が置換される場合、前記フルオレニル基の置換基は、
炭素数１以上１０以下の置換若しくは無置換のアルキル基、及び環形成炭素数６以上１８
以下の置換若しくは無置換のアリール基からなる群から独立的に選択され、Ｌは、置換若
しくは無置換のフェニレン基であり、前記フルオレニル基は、２位の位置で、窒素原子に
対してパラ位で前記Ｌと結合する。］
【請求項２】
　請求項１に記載のモノアミン誘導体を発光層中に含む有機エレクトロルミネッセンス素
子。
【請求項３】
　請求項１に記載のモノアミン誘導体を発光層と陽極との間の積層膜中のうちの一つの膜
中に含む有機エレクトロルミネッセンス素子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機発光材料、特に、正孔輸送材料等の有機発光材料として好適に使用され
る新規なアミン誘導体と、それを用いた有機エレクトロルミネッセンス素子（有機ＥＬ素
子）に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、発光材料を表示部の発光素子に用いた有機エレクトロルミネッセンス表示装置（
Organic Electroluminescence Display：有機ＥＬ表示装置）の開発が盛んになってきて
いる。有機エレクトロルミネッセンス表示装置は、液晶表示装置等とは異なり、陽極及び
陰極から注入された正孔及び電子を発光層において再結合させることにより、発光層にお
ける有機化合物を含む発光材料を発光させて表示を実現するいわゆる自発光型の表示装置
である。
【０００３】
　有機エレクトロルミネッセンス素子（有機ＥＬ素子）は、近年、発光層と前記発光層に
キャリア（正孔、電子）を輸送する層など、特性の異なる複数の層で構成されたものが提
案されている。
【０００４】
　有機エレクトロルミネッセンス素子の発光特性の向上及び長寿命化のために、正孔輸送
層は、優れた正孔輸送能力とキャリア耐性が要求される。このような観点から、種々の正
孔輸送材料が提案されている。
【０００５】
　正孔輸送層に用いられる正孔輸送材料としては、カルバゾール誘導体、芳香族アミン系
化合物等の様々な化合物が知られており、有機エレクトロルミネッセンス素子の長寿命化
に有利な材料として、カルバゾール誘導体が正孔輸送材料又は正孔注入材料として提案さ
れており（特許文献１）、縮合環が置換したカルバゾール誘導体が提案されている（特許
文献２、３、４）。また、フルオレニル基を有するアミン化合物が正孔輸送材料又は正孔
注入材料として提案されている（特許文献５）。しかしながら、これらの材料を用いた有
機エレクトロルミネッセンス素子も充分な発光寿命を有しているとは言い難く、現在では
一層、高効率で低電圧駆動が可能であり、発光寿命の長い有機エレクトロルミネッセンス
素子が望まれている。
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【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】米国特許出願公開第２００７／０２３１５０３号明細書
【特許文献２】特開２００９－１９４０４２号公報
【特許文献３】特開２０１０－１９５７０８号公報
【特許文献４】国際公開第２０１２／０９１４７１号
【特許文献５】国際公開第２０１０／１１０５５３号
【０００７】
　前記したように、有機エレクトロルミネッセンス素子を表示装置に応用するにあたり、
有機発光材料には長寿命化が求められている。しかしながら、これまで提案されている化
合物を正孔注入層又は正孔輸送層に用いた素子は、電子耐性が十分で無かったため、素子
寿命の向上が求められていた。
【０００８】
　有機エレクトロルミネッセンス素子の素子寿命の前記問題点は、発光層と正孔輸送層と
の界面近傍での正孔と電子とが再結合して発光する際、再結合できなかった電子が正孔輸
送層に侵入して電子が正孔輸送材料に損傷を与え、素子を劣化させることに起因している
。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は、上述の課題を鑑み、正孔輸送層に侵入した電子が原因となる素子の劣化機構
を抑制することによって、素子寿命が向上された有機エレクトロルミネッセンス素子、及
びそれを実現する有機発光材料を提供することを課題とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明の一実施形態によるアミン誘導体は、以下の一般式（１）で表される。
【化１】

一般式（１）中、Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３はそれぞれ独立に、置換若しくは無置換の
アリール基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリール基であり、Ａｒ１、Ａｒ２、及び
Ａｒ３のうち少なくとも１つは置換若しくは無置換のシリル基で置換されている。Ｌは、
単結合、置換若しくは無置換のアリーレン基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリーレ
ン基を表す。
【００１１】
　本発明の一実施形態によると、アミン誘導体は、一般式（１）におけるＡｒ１が強電子
耐性を示すシリル基で置換されたアリール基であるため、電子耐性が向上し、有機エレク
トロルミネッセンス素子の発光効率の向上及び長寿命化を実現することができる。
【００１２】
　本発明の一実施形態による前記アミン誘導体は、一般式（１）中、Ａｒ１及びＡｒ２は
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それぞれ独立に、置換若しくは無置換のアリール基、又は置換若しくは無置換のヘテロア
リール基であり、Ａｒ１及びＡｒ２のうち少なくとも１つは置換若しくは無置換のシリル
基で置換されており、Ａｒ３は置換若しくは無置換のフルオレニル基であり、Ｌは、置換
若しくは無置換のアリーレン基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基であって
もよい。
【００１３】
　本発明の一実施形態によるアミン誘導体は、連結基であるＬを介してフルオレニル基を
アミン部位に結合することにより、π電子の共役系が拡がり、正孔輸送性及び分子の安定
性が向上する。また、フルオレニル基を導入することにより、連結基Ｌである置換若しく
は無置換のアリーレン基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基が平面化するこ
とにより、アミン誘導体の正孔輸送性が向上する。これにより、有機エレクトロルミネッ
センス素子の発光効率の向上及び長寿命化を実現することができる。
【００１４】
　本発明の一実施形態による有機エレクトロルミネッセンス素子は、前記アミン誘導体を
発光層中に含む。
【００１５】
　本発明の一実施形態によると、発光効率の向上及び長寿命化が実現された有機エレクト
ロルミネッセンス素子が提供される。
【００１６】
　本発明の一実施形態による有機エレクトロルミネッセンス素子は、前記アミン誘導体を
発光層と陽極との間の積層膜中のうちの一つの膜中に含む。
【００１７】
　本発明の一実施形態によると、発光効率の向上及び長寿命化が実現された有機エレクト
ロルミネッセンス素子が提供される。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明によれば、発光効率が向上され、素子寿命が向上された有機エレクトロルミネッ
センス素子、及びそれを実現可能にする有機エレクトロルミネッセンス素子用材料を提供
することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子の構造の一実施形態を示す概略断面
図である。
【図２】本発明の有機エレクトロルミネッセンス材料を使用して作製した有機エレクトロ
ルミネッセンス素子の概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００２０】
　本願発明者は、上述の課題を検討した結果、有機エレクトロルミネッセンス素子におけ
る正孔輸送層の材料として、シリル基を有するアミン誘導体を用いることに想到し、有機
エレクトロルミネッセンス素子の長寿命化を達成できることを確認した。以下、本願発明
者が想到したシリル基を有するアミン誘導体について説明する。但し、本発明の有機エレ
クトロルミネッセンス材料及びそれを用いた有機エレクトロルミネッセンス素子は、多く
の異なる態様で実施することが可能であり、以下に示す実施の形態の記載内容に限定して
解釈されるものではない。
【００２１】
　本発明に係る有機エレクトロルミネッセンス材料は、以下の一般式（１）で表されるシ
リル基を有するアミン誘導体である。
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【化２】

一般式（１）中、Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３はそれぞれ独立に、置換若しくは無置換の
アリール基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリール基であり、前記Ａｒ１、Ａｒ２、
及びＡｒ３のうち少なくとも１つは置換若しくは無置換のシリル基で置換されていること
を特徴とする。Ｌは、単結合、置換若しくは無置換のアリーレン基、又は置換若しくは無
置換のヘテロアリーレン基を表す。
【００２２】
　Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３の「置換若しくは無置換のアリール基」又は「置換若しく
は無置換のヘテロアリール基」のアリール基及びヘテロアリール基としては、フェニル基
、ナフチル基、アントラセニル基、フェナントリル基、ビフェニル基、ターフェニル基、
フルオレニル基、トリフェニレン基、ビフェニレン基、ピレニル基、ベンゾチアゾリル基
、チオフェニル基、チエノチオフェニル基、チエノチエノチオフェニル基、ベンゾチオフ
ェニル基、ジベンゾチオフェニル基、ジベンゾフリル基、Ｎ－アリールカルバゾリル基、
Ｎ－ヘテロアリールカルバゾリル基、Ｎ－アルキルカルバゾリル基、フェノキサジル基、
フェノチアジル基、ピリジル基、ピリミジル基、トリアジル基、キノリニル基、キノキサ
リル基が挙げられ、Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３のアリール基又はヘテロアリール基とし
ては、フェニル基、ナフチル基、ビフェニル基、ターフェニル基、フルオレニル基、トリ
フェニレン基、ジベンゾチオフェニル基、ジベンゾフリル基、Ｎ－フェニルカルバゾリル
基が好ましく、特に、フェニル基、ビフェニル基、フルオレニル基、トリフェニレン基、
ジベンゾチオフェニル基、ジベンゾフリル基、Ｎ－フェニルカルバゾリル基が好ましい。
ここで、上述したように、Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３のアリール基及びヘテロアリール
基のうち、少なくとも１つはシリル基で置換されている。また、シリル基は、Ａｒ１及び
Ａｒ２の少なくとも１つに１つずつ置換されることが好ましく、特に、Ａｒ１、Ａｒ２、
及びＡｒ３の少なくとも１つに１つずつ置換されることがさらに好ましい。
【００２３】
　Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３のうち、少なくとも１つが置換もしくは無置換のヘテロア
リール基であることが好ましく、さらに好ましくは、置換若しくは無置換のカルバゾリル
基、ジベンゾチオフェニル基、ジベンゾフリル基などのジベンゾヘテロール基である。限
定されるわけではないが、Ａｒ３が置換もしくは無置換のヘテロアリール基であることが
好ましく、Ａｒ３がジベンゾヘテロール基であることが特に好ましい。Ａｒ３が置換もし
くは無置換のヘテロアリール基であるとき、Ａｒ１及びＡｒ２は置換若しくは無置換のア
リール基であることが好ましく、特に好ましくは、Ａｒ３がジベンゾヘテロール基であり
、Ａｒ１及びＡｒ２は、環形成炭素数６～１８のアリール基である。
【００２４】
　Ｌの「置換若しくは無置換のアリーレン基」又は「置換若しくは無置換のヘテロアリー
レン基」としては、Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３で挙げられた「置換若しくは無置換のア
リール基」又は「置換若しくは無置換のヘテロアリール基」のアリール基及びヘテロアリ
ール基と同様のものが挙げられる。Ｌの「置換若しくは無置換のアリーレン基」又は「置
換若しくは無置換のヘテロアリーレン基」のアリーレン基及びヘテロアリーレン基として
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は、フェニレン基、ナフチレン基、ビフェニリレン基、チエノチオフェニレン基、及びピ
リジレン基が好ましい。特に環形成炭素数６～１４のアリーレン基が好ましく、フェニレ
ン基及びビフェニリレン基がより好ましい。また、Ｌが「単結合」であるということは、
本発明の構造式（１）で表されるシリル基を有するアミン誘導体において、アミン部位の
窒素原子（Ｎ）とＡｒ３とが直接結合している状態を表す。
【００２５】
　Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３のアリール基又はヘテロアリール基に置換される置換基と
しては、アルキル基、アルコキシ基、アリール基、ヘテロアリール基が挙げられる。アリ
ール基及びヘテロアリール基の例示される具体例は、上記のＡｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３

のアリール基及びヘテロアリール基と同じである。
【００２６】
　Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３のアリール基又はヘテロアリール基に置換される置換基の
アルキル基は特に限定されないが、メチル基、エチル基、プロピル基、イソプロピル基、
シクロプロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｔ－ブチル基、シクロブチル基、ペンチル
基、イソペンチル基、ネオペンチル基、シクロペンチル基、ヘキシル基、シクロヘキシル
基、ヘプチル基、シクロヘプチル基、オクチル基、ノニル基、デシル基等を例示すること
ができる。
【００２７】
　Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３のアリール基又はヘテロアリール基の置換基のアルコキシ
基は特に限定されないが、メトキシ基、エトキシ基、ｎ－プロポキシ基、イソプロポキシ
基、ｎ－ブトキシ基、イソブトキシ基、ｔ－ブトキシ基、ｎ－ペンチルオキシ基、ネオペ
ンチルオキシ基、ｎ－ヘキシルオキシ基、ｎ－ヘプチルオキシ基、ｎ－オクチルオキシ基
、２－エチルヘキシルオキシ基、ノニルオキシ基、デシルオキシ基、３，７－ジメチルオ
クチルオキシ基等を例示することができる。
【００２８】
　Ｌのアリーレン基又はヘテロアリーレン基の置換基としては、アルキル基、アルコキシ
基、アリール基、ヘテロアリール基が挙げられる。例示される具体例は、Ａｒ１、Ａｒ２

、及びＡｒ３のアリール基又はヘテロアリール基に置換される置換基として述べたアルキ
ル基、アルコキシ基、アリール基、ヘテロアリール基と同じである。
【００２９】
　Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３の少なくとも１つに置換されるシリル基の置換基としては
、アルキル基、アルコキシ基、アリール基、ヘテロアリール基が挙げられる。例示される
具体例は、Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３のアリール基又はヘテロアリール基に置換される
置換基として述べたアルキル基、アルコキシ基、アリール基、ヘテロアリール基と同じで
あり、アルキル基及びアリール基が好ましく、特に、メチル基及びフェニル基が好ましい
。また、Ａｒ１、Ａｒ２、及びＡｒ３の少なくとも１つに置換されるシリル基は、該シリ
ル基に置換されるアルキル基の炭素数がそれぞれ１以上６以下のトリアルキルシリル基又
は該シリル基に置換されるアリール基の環形成炭素数がそれぞれ６以上１８以下のトリア
リールシリル基であることが好ましい。
【００３０】
　式（１）で表される本発明のシリル基を有するアミン誘導体としては、以下に例示する
化合物が挙げられるが、これらに限定されるものではない。
【００３１】
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【化４８】

【００３２】
　式（１）で表される本発明のシリル基を有するアミン誘導体としては、好ましくは、上
記の化合物１、２、３、４、５、６、８、１５、１６、１７、１８、１９、２０、２１、
２２、２３、２４、２５、２６、２７，２８、２９、３０、３１、３２、３７、３８、４
０、４２、４４、４５、４６、４９、５０、５３、５４、５５、５６、５７、５９、６０
、６１、６２、６３、６４、７４、７７、７９、８５、８７、８８、８９、９２、９６、
９８、１０１、１０２、１０７、及び１１０が挙げられ、さらに好ましくは、化合物１、
２、３、４、６、１５、１６、１７、１８、１９、２０、２１、２２、２３、２４、２５
、２６、２７、２８、２９、３０、３１、３２、３７、４０、４４、４５、４６、４９、
５３、５４、５５、５６、５７、５９、６０、６１、６２、６３、７７、８５、８７、８
８、８９、９６、１０１、１０２、１０７、及び１１０が挙げられる。
【００３３】
　本発明の前記シリル基を有するアミン誘導体は、いずれも有機エレクトロルミネッセン
ス素子用材料として利用することができる。一般式（１）で表される本発明のシリル基を
有するアミン誘導体は、アミンの窒素原子（N）又はリンカー（L）に結合したＡｒ１、Ａ
ｒ２、及びＡｒ３の置換若しくは無置換のアリール基、又は置換若しくは無置換のヘテロ
アリール基のうち少なくとも１つが電子強耐性を示す置換若しくは無置換のシリル基で置
換されている。そのため、本発明のシリル基を有するアミン誘導体は、電子に対して安定
であり、有機エレクトロルミネッセンス素子用材料、特に、発光層に隣接する正孔輸送層
材料として好ましく使用されることができる。本発明のシリル基を有するアミン誘導体を
正孔輸送層材料として用いることにより、正孔輸送層の電子耐性を向上させることができ
、正孔輸送層に侵入した電子が原因となる正孔輸送材料の劣化を抑制し、有機エレクトロ
ルミネッセンス素子の長寿命化を実現することが可能となる。
【００３４】
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　また、本発明のシリル基を有するアミン誘導体の用途は、有機エレクトロルミネッセン
ス素子の正孔輸送材料に限定されるわけではない。例えば、正孔注入層の材料にも好まし
く用いることが可能である。シリル基を有するアミン誘導体を正孔注入層の材料として用
いる場合も、電子が原因となる正孔注入層の劣化を抑制することができるため、正孔輸送
層の材料として使用した場合と同様に、有機エレクトロルミネッセンス素子の長寿命化を
実現することが可能となる。
【００３５】
［有機エレクトロルミネッセンス素子］
　有機エレクトロルミネッセンス素子は、例えば、図１に示すような構造を有していても
よいが、これに限定されるわけではない。
【００３６】
　図１に示す有機エレクトロルミネッセンス素子１００は、本発明のアミン誘導体が有機
エレクトロルミネッセンス素子用材料として利用される一実施形態の概略断面図であって
、ガラス基板１０２、ガラス基板１０２上に配置された陽極１０４、陽極１０４上に配置
された正孔注入層１０６、正孔注入層１０６上に配置された正孔輸送層１０８、正孔輸送
層１０８上に配置された発光層１１０、発光層１１０上に配置された電子輸送層１１２、
及び電子輸送層１１２上に配置された陰極１１４を含んでもよい。ここで、電子輸送層１
１２は、電子注入層としても機能するものとする。
【００３７】
　陽極１０４は、酸化インジウムスズ（ITO）やインジウム亜鉛酸化物（IZO）等を用いて
形成されてもよい。
【００３８】
　正孔注入層１０６は、4,4',4"-Tris (N-1-naphtyl-N-phenylamino) triphenylamine (1
-TNATA)、または4,4',4''-tris(N-(2-naphthyl)-N-phenylamino)-triphenylamine (2-TNA
TA)、4,4 -Bis(N,N -di(3-tolyl)amino)-3,3-dimethylbiphenyl (HMTPD)等を含んでもよ
く、例えば、以下に示す化合物を含んでもよい。
【化４９】

【００３９】
　正孔輸送層１０８には、一般式（１）で表される本発明のシリル基を有するアミン誘導
体を用いて形成することができる。
【００４０】
　発光層１１０には、ホスト材料として、例えば以下に示す化合物を含んでもよい。



(54) JP 6452102 B2 2019.1.16

10

20

30
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但し、発光層１１０にホスト材料として含まれる化合物は、上述の化合物に限定されず、
公知の材料をホスト材料として使用してもよい。
【００４１】
　また、発光層１１０には、ドーパントとして、例えば以下に示す化合物を含んでもよい
。
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但し、発光層１１０にドーパントとしてドープされる化合物は、上述の化合物に限定され
ず、所望の色領域に応じて公知の材料をドーパントとして使用してもよい。ドーパントは
、発光層１１０を構成する材料に０．１％～５０％ドープされることが好ましい。
【００４２】
　電子輸送層１１２は、例えば、Tris(8-hydroxyquinolinato)aluminium（Alq3）などを
含んでもよい。また、以下に示す化合物を含んでもよい。
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【化５２】

【００４３】
　陰極１１４は、Ａｌ、Ａｇ、Ｃａなどの金属や酸化インジウムスズ（ITO）やインジウ
ム亜鉛酸化物（IZO）等の透明材料により形成される。
【００４４】
　図１に示す有機エレクトロルミネッセンス素子１００では、記載を省略したが、有機エ
レクトロルミネッセンス素子１００は、陰極１１４と電子輸送１１２との間に電子注入層
含んでもよい。電子注入層は、例えば、フッ化リチウム（LiF）、リチウム8-キノリナー
ト等を含んでもよい。
【００４５】
　上述したように、一般式（１）で表される本発明のシリル基を有するアミン誘導体は、
有機エレクトロルミネッセンス素子の正孔輸送層の材料として用いることができる。しか
しながら、本発明のシリル基を有するアミン誘導体の用途は、有機エレクトロルミネッセ
ンス素子の正孔輸送材料に限定されるわけではなく、正孔注入材料として正孔注入層に含
まれてもよい。
【００４６】
　前記正孔注入層１０６及び正孔輸送層１０８等、有機エレクトロルミネッセンス素子を
構成する正孔注入層材料及び正孔輸送層材料のうち、少なくともいずれかの材料に本発明
のアミン誘導体を用いることによって、有機エレクトロルミネッセンス素子の長寿命化を
達成することができる。
【００４７】
　上述したように、本発明のシリル基を有するアミン誘導体は、電子耐性を有するため、
有機エレクトロルミネッセンス素子の正孔輸送層材料又は正孔注入層材料として好ましい
が、これらに限定されるわけではない。例えば、発光層内のホスト材料として用いてもよ
い。
【００４８】
［実施例Ｉ］
　一般式（１）で表される本発明のシリル基を有するアミン誘導体について、前記化合物
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１、３、６１、６３の合成法の例を以下に述べる。但し、以下に述べる合成法は一例であ
って、本発明を限定するものでは無い。
【００４９】
（化合物１の合成）
　以下の化学反応式は、一般式（１）で表される本発明のシリル基を有するアミン誘導体
である化合物１の合成プロセスを図示したものである。
【化５３】

【００５０】
　本発明の化合物１は、以下のようにして合成を実施した。
【００５１】
　反応容器に化合物（ｉ）（１．５７ｇ, ４．３３ｍｍｏｌ）、化合物（ｉｉ）（１．５
０ｇ, ３．６１ｍｍｏｌ）、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３（０．３７ｇ, ０．３６ｍ
ｍｏｌ）、トルエン（３６ｍＬ）加えた。次に、トリ（ｔ－ブチル）ホスフィン（０．９
３ｍＬ， １．４４ｍｍｏｌ、 １．５６Ｍ）、ナトリウムｔ－ブトキシド（１．０４ｇ, 
１０．８ｍｍｏｌ）を加え、容器内を窒素置換し、その後８０℃で４時間撹拌した。放冷
後、反応溶液に水を加えて有機層の抽出を行った。得られた有機層を無水硫酸マグネシウ
ムで乾燥させ、ろ過後に、ろ液をロータリーエバポレーターで濃縮した。得られた粗生成
物をシリカゲルカラムクロマトグラフィー（展開溶媒：ジクロロメタン／ヘキサン）によ
り精製し、得られた固体をトルエン／ヘキサンで再結晶したところ、目的物である化合物
１である白色粉末状固体を２．２６ｇ、収率９０％で得た（ＦＡＢ－ＭＳ：Ｃ５１Ｈ４１
ＮＳｉ，測定値６９５）。
【００５２】
（化合物３の合成）
　以下の化学反応式は、本発明のアミン誘導体である化合物３の合成プロセスを図示した
ものである。

【化５４】

【００５３】
　本発明の化合物３は、以下のようにして合成を実施した。
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　反応容器に化合物（ｉｉｉ）（１．５２ｇ, ４．３３ｍｍｏｌ）、化合物（ｉｉ）（１
．５０ｇ, ３．６１ｍｍｏｌ）、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３（０．３７ｇ, ０．３
６ｍｍｏｌ）、トルエン（３６ｍＬ）加えた。次に、トリ（ｔ－ブチル）ホスフィン（０
．９３ｍＬ， １．４４ｍｍｏｌ、 １．５６Ｍ）、ナトリウムｔ－ブトキシド（１．０４
ｇ, １０．８ｍｍｏｌ）を加え、容器内を窒素置換し、その後８０℃で４時間撹拌した。
放冷後、反応溶液に水を加えて有機層の抽出を行った。得られた有機層を無水硫酸マグネ
シウムで乾燥させ、ろ過後に、ろ液をロータリーエバポレーターで濃縮した。得られた粗
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：ジクロロメタン／ヘキサン）
により精製し、得られた固体をトルエン／ヘキサンで再結晶したところ、目的物である化
合物３である白色粉末状固体を１．００ｇ、収率４０％で得た（ＦＡＢ－ＭＳ：Ｃ４８Ｈ
３５ＮＳＳｉ，測定値６８５）。
【００５５】
（化合物６１の合成）
　以下の化学反応式は、本発明のアミン誘導体である化合物６１の合成プロセスを図示し
たものである。
【化５５】

【００５６】
　本発明の化合物６１は、以下のようにして合成を実施した。
【００５７】
　反応容器に化合物（ｉｖ）（０．７０ｇ, １．４４ｍｍｏｌ）、化合物（ｖ）（０．７
１ｇ, １．４４ｍｍｏｌ）、Ｐｄ（ｄｂａ）２（０．０４ｇ, ０．０７ｍｍｏｌ）、トル
エン（３０ｍＬ）加えた。次に、トリ（ｔ－ブチル）ホスフィン（０．１４ｍＬ， ０．
２８ｍｍｏｌ、２．００Ｍ）、ナトリウムｔ－ブトキシド（０．２１ｇ, ２．１６ｍｍｏ
ｌ）を加え、容器内を窒素置換し、その後還流下で６時間撹拌した。放冷後、反応溶液に
水を加えて有機層の抽出を行った。得られた有機層を無水硫酸マグネシウムで乾燥させ、
ろ過後に、ろ液をロータリーエバポレーターで濃縮した。得られた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：トルエン／ヘキサン）により精製し、得られた固
体をジクロロメタン／ヘキサンで再結晶したところ、目的物である化合物６１である白色
粉末状固体を１．１５ｇ、収率８９％で得た（ＦＡＢ－ＭＳ：Ｃ６６Ｈ４８Ｎ２Ｓｉ，測
定値８９７）。
【００５８】
（化合物６３の合成）
　以下の化学反応式は、本発明のアミン誘導体である化合物６３の合成プロセスを図示し
たものである。
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【化５６】

【００５９】
　本発明の化合物６３は、以下のようにして合成した。
【００６０】
　反応容器に化合物（ｉｖ）（１．００ｇ, ２．０６ｍｍｏｌ）、化合物（ｉｉ）（０．
８５ｇ, ２．０６ｍｍｏｌ）、Ｐｄ（ｄｂａ）２（０．０６ｇ, ０．１０ｍｍｏｌ）、ト
ルエン（１０ｍＬ）加えた。次に、トリ（ｔ－ブチル）ホスフィン（０．０３ｍＬ， ０
．０６ｍｍｏｌ、２．００Ｍ）、ナトリウムｔ－ブトキシド（０．３０ｇ, ３．０８ｍｍ
ｏｌ）を加え、容器内を窒素置換し、その後還流下で４時間撹拌した。放冷後、反応溶液
に水を加えて有機層の抽出を行った。得られた有機層を無水硫酸マグネシウムで乾燥させ
、ろ過後に、ろ液をロータリーエバポレーターで濃縮した。得られた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：トルエン／ヘキサン）により精製し、得られた
固体をジクロロメタン／ヘキサンで再結晶したところ、目的物である化合物６３である白
色粉末状固体を１．５９ｇ、収率９４％で得た（ＦＡＢ－ＭＳ：Ｃ６０Ｈ４４Ｎ２Ｓｉ，
測定値８２１）。
【００６１】
　以下、本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子材料として、上述した化合物１を正
孔輸送層に用いた有機エレクトロルミネッセンス素子の実施例１について説明する。
【００６２】
　本発明の実施例１の有機エレクトロルミネッセンス素子の作製は真空蒸着により行い、
次のような手順で行った。先ず、あらかじめパターニングして洗浄処理を施したＩＴＯ－
ガラス基板に、オゾンによる表面処理を行った。尚、前記ＩＴＯ膜の膜厚は、１５０ｎｍ
である。オゾン処理後すぐに、正孔注入材料として４，４’，４’’－トリス（Ｎ，Ｎ－
（２－ナフチル）フェニルアミノ）トリフェニルアミン（２－ＴＮＡＴＡ，膜厚６０ｎｍ
）を前記ＩＴＯ膜上に成膜した。
【００６３】
　次に、正孔輸送材料として本発明の化合物１を成膜し（３０ｎｍ）、次に、発光材料と
して２，５，８，１１－テトラ－t－ブチル－ペリレン（ＴＢＰ）を、９，１０－ジ（２
－ナフチル）アントラセン（ＡＤＮ）に対して３％の割合でドープした膜を共蒸着によっ
て成膜した（２５ｎｍ）。
【００６４】
　さらに、次に、電子輸送材料としてトリス（８－キノリノラト）アルミニウム（Ａｌｑ

３）を成膜し（２５ｎｍ）、次に、電子注入材料としてフッ化リチウム（ＬｉＦ）（１．
０ｎｍ）及び陰極としてアルミニウム（１００ｎｍ）を順次積層し、図２に示す有機エレ
クトロルミネッセンス素子２００を作製した。
【００６５】
　実施例２として、実施例１で用いた化合物１の代わりに化合物３を用いた以外は、実施
例１と同様に有機エレクトロルミネッセンス素子を作製した。
【００６６】
　実施例３として、実施例１で用いた化合物１の代わりに化合物６１を用いた以外は、実
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施例１と同様に有機エレクトロルミネッセンス素子を作製した。
【００６７】
　実施例４として、実施例１で用いた化合物１の代わりに化合物６３を用いた以外は、実
施例１と同様に有機エレクトロルミネッセンス素子を作製した。
【００６８】
　比較例１及び比較例２として、有機エレクトロルミネッセンス素子の正孔輸送層の材料
を構成する化合物として以下に示す構造式の比較化合物１及び比較化合物２を用いて、実
施例１と同様に有機エレクトロルミネッセンス素子を作製した。尚、比較例１及び比較例
２で用いた化合物は、シリル基を備えない構造を有する点において、本発明のアミン誘導
体と異なる。
【化５７】

【００６９】
　作製した有機エレクトロルミネッセンス素子２００の実施例１乃至実施例４、比較例１
、及び比較例２の概略図を図２に示す。作製した有機エレクトロルミネッセンス素子２０
０は、陽極２０４、陽極２０４上に配置された正孔注入層２０６、正孔注入層２０６上に
配置された正孔輸送層２０８、正孔輸送層２０８上に配置された発光層２１０、発光層２
１０上に配置された電子輸送層２１２及び電子注入層２１４、電子注入層２１４上に配置
された陰極２１６を含む。
【００７０】
　作製した実施例１乃至実施例４、比較例１及び比較例２の有機エレクトロルミネッセン
ス素子２００の素子性能を以下の表１に示す。尚、電流効率は１０ｍＡ／ｃｍ２における
値を示し、半減寿命は初期輝度１，０００ｃｄ／ｍ２からの輝度半減時間を示す。

【表１】

【００７１】
　尚、作製した有機エレクトロルミネッセンス素子２００の電界発光特性の評価には、浜
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松ホトニクス製Ｃ９９２０－１１輝度配向特性測定装置を用いた。
【００７２】
　表１によれば、本発明の実施例１乃至実施例４の有機エレクトロルミネッセンス素子は
、比較例１及び比較例２の有機エレクトロルミネッセンス素子に対して、長寿命化してい
ることが分かる。
【００７３】
　一般式（１）で表される本発明のシリル基を有するアミン誘導体は、電子耐性を有する
シリル基を備えており、電子に対して安定な正孔輸送を行うことができる材料である。そ
のため、本発明のシリル基を有するアミン誘導体を用いることにより、正孔輸送層に侵入
した電子が原因となる素子の劣化を抑制することができ、素子の長寿命化を実現すること
ができる。
【００７４】
　前述した実施例１～４においては、一般式（１）で表される本発明のシリル基を有する
アミン誘導体を有機エレクトロルミネッセンス素子の正孔輸送材料に利用した例を説明し
たが、本発明のシリル基を有するアミン誘導体の利用は有機エレクトロルミネッセンス素
子に限定されず、その他の発光素子又は発光装置に利用されてもよい。また、図１及び図
２に示す有機エレクトロルミネッセンス素子は、パッシブ・マトリクス駆動方式の有機エ
レクトロルミネッセンスディスプレイに利用されるが、アクティブ・マトリクス駆動方式
の有機エレクトロルミネッセンスディスプレイに利用することもできる。
【００７５】
　本願発明者らは、一般式（１）で表されるアミン誘導体のうち、特に、以下に述べる構
造を有するアミン誘導体を有機エレクトロルミネッセンス材料として発光層と陽極との間
に配置することにより、有機エレクトロルミネッセンス素子の発光効率、駆動電圧及び寿
命に著しい改善が得られることを確認した。
【００７６】
　一般式（１）で表されるアミン誘導体の好ましい構造は、一般式（１）において、Ａｒ
１及びＡｒ２はそれぞれ独立に、置換若しくは無置換のアリール基、又は置換若しくは無
置換のヘテロアリール基であり、Ａｒ１及びＡｒ２のうち少なくとも１つは置換若しくは
無置換のシリル基で置換されており、Ａｒ３は置換若しくは無置換のフルオレニル基であ
り、Ｌは、置換若しくは無置換のアリーレン基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリー
レン基である。
【００７７】
　ここで、Ａｒ１及びＡｒ２の「置換若しくは無置換のアリール基」又は「置換若しくは
無置換のヘテロアリール基」のアリール基及びヘテロアリール基としては、前述したよう
に、フェニル基、ナフチル基、アントラセニル基、フェナントリル基、ビフェニル基、タ
ーフェニル基、フルオレニル基、トリフェニレン基、ビフェニレン基、ピレニル基、ベン
ゾチアゾリル基、チオフェニル基、チエノチオフェニル基、チエノチエノチオフェニル基
、ベンゾチオフェニル基、ジベンゾチオフェニル基、ジベンゾフリル基、Ｎ－アリールカ
ルバゾリル基、Ｎ－ヘテロアリールカルバゾリル基、Ｎ－アルキルカルバゾリル基、フェ
ノキサジル基、フェノチアジル基、ピリジル基、ピリミジル基、トリアジル基、キノリニ
ル基、キノキサリル基などが挙げられ、フェニル基、ナフチル基、ビフェニル基、ターフ
ェニル基、フルオレニル基、トリフェニレン基、ジベンゾチオフェニル基、ジベンゾフリ
ル基、Ｎ－フェニルカルバゾリル基が好ましい。アリール基としては、環形成炭素数６以
上１８以下であることが好ましく、ヘテロアリール基としては、環形成原子数５以上１８
以下であることが好ましい。
【００７８】
　Ａｒ１及びＡｒ２のアリール基またはヘテロアリール基に置換される置換基としては、
アルキル基、アルコキシ基、アリール基、ヘテロアリール基が挙げられる。アリール基及
びヘテロアリール基の例示される具体例は、上記のＡｒ１及びＡｒ２のアリール基及びヘ
テロアリール基と同じである。Ａｒ１及びＡｒ２のアリール基又はヘテロアリール基に置
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換される置換基のアルキル基は特に限定されないが、メチル基、エチル基、プロピル基、
イソプロピル基、シクロプロピル基、ブチル基、イソブチル基、ｔ－ブチル基、シクロブ
チル基、ペンチル基、イソペンチル基、ネオペンチル基、シクロペンチル基、ヘキシル基
、シクロヘキシル基、ヘプチル基、シクロヘプチル基、オクチル基、ノニル基、デシル基
等を例示することができる。また、Ａｒ１、及びＡｒ２のアリール基又はヘテロアリール
基に置換される置換基のアルコキシ基は特に限定されないが、メトキシ基、エトキシ基、
ｎ－プロポキシ基、イソプロポキシ基、ｎ－ブトキシ基、イソブトキシ基、ｔ－ブトキシ
基、ｎ－ペンチルオキシ基、ネオペンチルオキシ基、ｎ－ヘキシルオキシ基、ｎ－ヘプチ
ルオキシ基、ｎ－オクチルオキシ基、２－エチルヘキシルオキシ基、ノニルオキシ基、デ
シルオキシ基、３，７－ジメチルオクチルオキシ基等を例示することができる。
【００７９】
　Ａｒ１及びＡｒ２のうち少なくとも１つに置換されるシリル基の置換基としては、アル
キル基、アルコキシ基、アリール基、ヘテロアリール基が挙げられる。具体的には、Ａｒ
１及びＡｒ２のアリール基又はヘテロアリール基に置換される置換基として述べたアルキ
ル基、アルコキシ基、アリール基、ヘテロアリール基と同じであり、特に、フェニル基及
びメチル基が好ましい。また、Ａｒ１及びＡｒ２のうち少なくとも１つに置換されるシリ
ル基は、該シリル基に置換されるアリール基の環形成炭素数がそれぞれ６以上１８以下の
トリアリールシリル基又は該シリル基に置換されるアルキル基の炭素数がそれぞれ１以上
６以下のトリアルキルシリル基であることが好ましい。
【００８０】
　尚、本発明の好ましいアミン誘導体において、Ａｒ１及びＡｒ２のうち、どちらか一方
のみが置換若しくは無置換のシリル基に置換されていてもよい。Ａｒ１及びＡｒ２のうち
、どちらか一方のみが置換若しくは無置換のシリル基に置換されることにより、LUMOがア
ミン部位の周辺に局在化することを抑制し、エネルギーギャップが小さくなることを防止
することができる。
【００８１】
　本発明のアミン誘導体の好ましい構造において、Ａｒ３は置換若しくは無置換のフルオ
レニル基である。フルオレニル基に置換する置換基はそれぞれ独立に、水素原子、置換若
しくは無置換の環形成炭素数６以上１８以下のアリール基、又は置換若しくは無置換の環
形成原子数５以上１８以下のヘテロアリール基、置換若しくは無置換の炭素数１以上１０
以下のアルキル基である。フルオレニル基に置換する置換基としては、置換若しくは無置
換のアリール基が好ましく、特に、９位の位置にフェニル基が置換されていることが好ま
しい。
【００８２】
　本発明のアミン誘導体の好ましい構造において、Ｌは、置換若しくは無置換のアリーレ
ン基又は置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基である。ここで、Ｌである「置換若し
くは無置換のアリーレン基」及び「置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基」のアリー
ル基及びヘテロアリーレン基としては、Ａｒ１及びＡｒ２で挙げられた「置換若しくは無
置換のアリール基」又は「置換若しくは無置換のヘテロアリール基」のアリール基及びヘ
テロアリール基と同様のものが挙げられる。Ｌの「置換若しくは無置換のアリーレン基」
及び「置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基」のアリーレン基及びヘテロアリーレン
基としては、環形成炭素数６以上１８以下のアリール基、環形成原子数５以上１８以下の
ヘテロアリーレン基が好ましく、特に、フェニレン基及びビフェニリレン基が好ましい。
尚、Ａｒ３である置換若しくは無置換のフルオレニル基は、２位の位置で、アミン部位の
窒素原子（Ｎ）に対してpara位でＬと結合することが好ましい。フルオレニル基が２位の
位置でＬと結合することにより、適切なHOMO準位及びLUMO準位を実現することができる。
【００８３】
　本発明の好ましいアミン誘導体は、一般式（１）において、Ａｒ３が置換若しくは無置
換のフルオレニル基であり、Ｌが置換若しくは無置換のアリーレン基又は置換若しくは無
置換のヘテロアリーレン基である。Ａｒ３である置換若しくは無置換のフルオレニル基が
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Ｌを介して、少なくとも一方にシリル基が置換されたＡｒ１及びＡｒ２と結合するアミン
部位の窒素原子（Ｎ）と結合していることにより、π電子の共役系が拡がり、正孔輸送性
及び分子の安定性が向上する。また、フルオレニル基を導入することにより、連結基Ｌで
ある置換若しくは無置換のアリーレン基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基
が平面化することにより、アミン誘導体の正孔輸送性が向上する。これにより、本発明の
アミン誘導体を発光層と陽極との間に配置された正孔輸送層の材料として使用することに
より、有機エレクトロルミネッセンス素子の発光効率を向上させ、さらに低駆動電圧化及
び長寿命化を実現することが可能となる。特に、青色～青緑色領域において、有機エレク
トロルミネッセンス素子の発光効率を向上させ、さらに低駆動電圧化及び長寿命化を実現
することができる。
【００８４】
　上述した本発明の好ましいアミン誘導体である、一般式（１）においてＡｒ３である置
換若しくは無置換のフルオレニル基が置換若しくは無置換のアリーレン基又は置換若しく
は無置換であるＬに結合しているアミン誘導体としては、以下に例示する化合物が挙げら
れるが、これらに限定されるものではない。
【００８５】
【化５８】
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【化６１】

【化６２】

【００８６】
　本発明の好ましいアミン誘導体である、一般式（１）においてＡｒ３である置換若しく
は無置換のフルオレニル基が置換若しくは無置換のアリーレン基又は置換若しくは無置換
のヘテロアリーレン基であるＬに結合しているアミン誘導体は、上述したような図１で表
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できる。尚、図１に示された有機エレクトロルミネッセンス素子１００の構成は、本発明
の有機エレクトロルミネッセンス素子の一実施形態であり、これに限定されるわけではな
く種々の変更が可能である。
【００８７】
　また、本発明の好ましいアミン誘導体である、一般式（１）においてＡｒ３であるフル
オレニル基が置換若しくは無置換のアリーレン基又は置換若しくは無置換のヘテロアリー
レン基であるＬに結合しているアミン誘導体の用途は、有機エレクトロルミネッセンス素
子の正孔輸送材料に限定されるわけではなく、正孔注入層の材料又は発光層の材料として
も用いることが可能であり、正孔注入層の材料又は発光層の材料として用いる場合も、正
孔輸送層の材料として使用した場合と同様に、有機エレクトロルミネッセンス素子の発光
効率を向上させ、有機エレクトロルミネッセンス素子の長寿命化を実現することが可能と
なる。
【００８８】
［実施例ＩＩ］
　本発明の好ましいアミン誘導体である、一般式（１）においてＡｒ３であるフルオレニ
ル基が置換若しくは無置換のアリーレン基又は置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基
であるＬに結合しているアミン誘導体について、前記化合物Ａ－１の合成法の例を以下に
述べる。但し、以下に述べる合成法は一例であって、本発明を限定するものでは無い。
【００８９】
（化合物Ａ－１の合成）
　先ず、アルゴン雰囲気下、300mLシュレンクフラスコに4-ブロモテトラフェニルシラン7
.0g、酸化銅（Ｉ）0.241g、N-メチルピロリドン34.16mL、２８%アンモニア水11.40mLを加
え、40℃で１０分加熱攪拌を行った。その後、80℃に昇温し、12時間加熱攪拌を行った。
反応溶液を水に注ぎこみ、酢酸エチルで抽出した。溶媒を減圧留去し、残渣をシリカゲル
カラムクロマトグラフィーにて精製し、化合物（ｖｉ）を5.8g得た。
【化６３】

【００９０】
　次に、アルゴン雰囲気下、200mL三つ口フラスコに化合物（ｖｉ）4.0gと４－ブロモビ
フェニル2.65g、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３0.59g、トリ－t－ブチルホスフィン（(
t-Bu)3P）0.46g、ナトリウムt－ブトキシド2.19gを加えて、120mLトルエン溶媒中で80℃
、3時間加熱攪拌した。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。得られた残渣をシリ
カゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物（ｖｉｉ）を5.34g得た。
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【化６４】

【００９１】
　また、アルゴン雰囲気下で、100mL四つ口フラスコに9，9－ジメチルフルオレン－2－ボ
ロン酸2.65g、4－ブロモヨードベンゼン3.0g、トルエン21.6mL、エタノール10.6mL、2M炭
酸ナトリウム水溶液10.6mL、テトラキス(トリフェニルホスフィン)パラジウム(0)0.193g
を加え、80℃で3時間加熱攪拌を行った。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。得
られた残渣をシリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物（ｖｉｉｉ）を3.3g
得た。
【化６５】

【００９２】
　次に、アルゴン雰囲気下、100mL三つ口フラスコに化合物（ｖｉｉｉ）1.04gと化合物（
ｖｉｉ）1.50g、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３0.15g、トリ－t－ブチルホスフィン（(
t-Bu)3P）0.12g、ナトリウムt－ブトキシド0.57gを加えて、30mLトルエン溶媒中で80℃、
3時間加熱攪拌した。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。得られた残渣をシリカ
ゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物Ａ－１を2.10g得た。
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【化６６】

【００９３】
（化合物Ａ－２の合成）
　先ず、アルゴン雰囲気下で、100mL四つ口フラスコに9，9－ビフェニルフルオレン－2－
ボロン酸4.03g、4－ブロモヨードベンゼン3.0g、トルエン21.6mL、エタノール10.6mL、2M
炭酸ナトリウム水溶液10.6mL、テトラキス(トリフェニルホスフィン)パラジウム(0) 0.19
3gを加え、80℃で3時間加熱攪拌を行った。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。
得られた残渣をシリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物（ｉｘ）を3.5g得
た。
【化６７】

【００９４】
　次に、アルゴン雰囲気下、100mL四つ口フラスコに化合物（ｉｘ）1.17gと化合物（ｖｉ
ｉ）1.50g、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３0.15g、トリ－t－ブチルホスフィン（(t-Bu
)3P）0.12g、ナトリウムt－ブトキシド0.57gを加えて、30mLトルエン溶媒中で80℃、3時
間加熱攪拌した。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。得られた残渣をシリカゲル
カラムクロマトグラフィーで精製し、化合物Ａ－２を2.30g得た。
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【化６８】

【００９５】
（化合物Ａ－４の合成）
　先ず、アルゴン雰囲気下で、100mL四つ口フラスコに2-ブロモ－9，9－ジメチルフルオ
レン2.00g、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)アニリン1.76g、
トルエン14.7mL、エタノール7.3mL、2Mリン酸ナトリウム水溶液3.6mL、テトラキス(トリ
フェニルホスフィン)パラジウム(0)0.254gを加え、80℃で3時間加熱攪拌を行った。トル
エンで抽出し、有機層を減圧留去した。得られた残渣をシリカゲルカラムクロマトグラフ
ィーで精製し、化合物（ｘ）を1.25g得た。
【化６９】

【００９６】
　次に、アルゴン雰囲気下、200mL四つ口フラスコに化合物（ｘ）1.25gと４－ブロモビフ
ェニル1.02g、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３0.13g、トリ－t－ブチルホスフィン（(t-
Bu)3P）0.18g、ナトリウムt－ブトキシド0.84gを加えて、43.8mLトルエン溶媒中で80℃、
3時間加熱攪拌した。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。得られた残渣をシリカ
ゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物（ｘｉ）を1.63g得た。

【化７０】

【００９７】
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　次に、アルゴン雰囲気下、100mL四つ口フラスコに化合物（ｘｉ）1.63gと（４－ブロモ
フェニル）トリメチルシラン0.85g、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３0.11g、トリ－t－
ブチルホスフィン（(t-Bu)3P）0.15g、ナトリウムt－ブトキシド0.72gを加えて、37mLト
ルエン溶媒中で80℃、3時間加熱攪拌した。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。
得られた残渣をシリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物Ａ－４を2.00g得
た。
【化７１】

【００９８】
（化合物Ａ－６の合成）
　先ず、アルゴン雰囲気下、200mL四つ口フラスコに化合物（ｘ）1.00gと４－ブロモテト
ラフェニルシラン1.46g、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３0.1g、トリ－t－ブチルホスフ
ィン（(t-Bu)3P）0.14g、ナトリウムt－ブトキシド0.67gを加えて、35.0mLトルエン溶媒
中で80℃、3時間加熱攪拌した。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。得られた残
渣をシリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物（ｘｉｉ）を2.05g得た。
【化７２】

【００９９】
　次に、アルゴン雰囲気下、100mL四つ口フラスコに化合物（ｘｉｉ）2.05gと1-(4-ブロ
モフェニル)ナフタレン0.94g、Ｐｄ２（ｄｂａ）３・ＣＨＣｌ３0.10g、トリ－t－ブチル
ホスフィン（(t-Bu)3P）0.13g、ナトリウムt－ブトキシド0.64gを加えて、33mLトルエン
溶媒中で80℃、3時間加熱攪拌した。トルエンで抽出し、有機層を減圧留去した。得られ
た残渣をシリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製し、化合物Ａ－６を2.52g得た。
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【化７３】

【０１００】
　以下、本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子材料として、上述した化合物Ａ－１
、化合物Ａ－２、化合物Ａ－４及び化合物Ａ－６を正孔輸送層に用いた有機エレクトロル
ミネッセンス素子について説明する。化合物Ａ－１を正孔輸送層に用いた有機エレクトロ
ルミネッセンス素子を実施例５、化合物Ａ－２を正孔輸送層に用いた有機エレクトロルミ
ネッセンス素子を実施例６、化合物Ａ－４を正孔輸送層に用いた有機エレクトロルミネッ
センス素子を実施例７、化合物Ａ－６を正孔輸送層に用いた有機エレクトロルミネッセン
ス素子を実施例８とする。
【０１０１】
　本発明の実施例５の有機エレクトロルミネッセンス素子の作製は、上述した実施例１の
有機エレクトロルミネッセンス素子と同様に真空蒸着により行い、次のような手順で行っ
た。先ず、あらかじめパターニングして洗浄処理を施したＩＴＯ－ガラス基板に、オゾン
による表面処理を行った。尚、前記ＩＴＯ膜の膜厚は、１５０ｎｍである。オゾン処理後
すぐに、正孔注入材料として４，４’，４’’－トリス（Ｎ，Ｎ－（２－ナフチル）フェ
ニルアミノ）トリフェニルアミン（２－ＴＮＡＴＡ，膜厚６０ｎｍ）を前記ＩＴＯ膜上に
成膜した。
【０１０２】
　次に、正孔輸送材料として本発明の化合物Ａ－１を成膜し（３０ｎｍ）、次に、発光材
料として２，５，８，１１－テトラ－t－ブチル－ペリレン（ＴＢＰ）を、９，１０－ジ
（２－ナフチル）アントラセン（ＡＤＮ）に対して３％の割合でドープした膜を共蒸着に
よって成膜した（２５ｎｍ）。
【０１０３】
　次に、電子輸送材料としてトリス（８－キノリノラト）アルミニウム（Ａｌｑ３）を成
膜し（２５ｎｍ）、次に、電子注入材料としてフッ化リチウム（ＬｉＦ）（１．０ｎｍ）
及び陰極としてアルミニウム（１００ｎｍ）を順次積層し、図２に示す有機エレクトロル
ミネッセンス素子２００を作製した。
【０１０４】
　実施例６、７及び８の有機エレクトロルミネッセンス素子作製は、実施例５で用いた化
合物Ａ－１の代わりに化合物Ａ－２、化合物Ａ－４、化合物Ａ－６を用いたこと以外は、
実施例５と同様に有機エレクトロルミネッセンス素子を作製した。
【０１０５】
　比較例３として、有機エレクトロルミネッセンス素子の正孔輸送層の材料を構成する化
合物として以下に示す構造式の比較化合物３を用いて、実施例５と同様に有機エレクトロ
ルミネッセンス素子を作製した。
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【化７４】

【０１０６】
　実施例５～比較例４で作成した有機エレクトロルミネッセンス素子２００について、駆
動電圧、電流効率、半減寿命を評価した。なお、発光効率は１０ｍＡ／ｃｍ２における値
を示し、半減寿命は初期輝度１，０００ｃｄ／ｍ２からの輝度半減時間を示す。評価結果
を表２に示す。

【表２】

【０１０７】
　表２によれば、本発明の実施例５乃至実施例８の有機エレクトロルミネッセンス素子は
、比較例３の有機エレクトロルミネッセンス素子に比して、駆動電圧が低下し、発光効率
が向上し、長寿命化していることが分かる。特に、本発明のアミン誘導体の好ましい構造
において、Ａｒ３である置換若しくは無置換のフルオレニル基の９位にフェニル基がそれ
ぞれ置換している化合物Ａ－２を使用した実施例７では、駆動電圧の低下、発光効率の向
上、及び発光寿命の向上が顕著であった。
【０１０８】
　前述した実施例５乃至実施例８においては、本発明の好ましいアミン誘導体である、一
般式（１）においてＡｒ３である置換若しくは無置換のフルオレニル基が置換若しくは無
置換のアリーレン基、又は置換若しくは無置換のヘテロアリーレン基であるＬに結合して
いるアミン誘導体を有機エレクトロルミネッセンス素子の正孔輸送材料に利用した例を説
明したが、本発明のアミン誘導体の利用は有機エレクトロルミネッセンス素子に限定され
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誘導体を用いた有機エレクトロルミネッセンス素子は、パッシブ・マトリクス駆動方式の
有機エレクトロルミネッセンスディスプレイに利用されてもよく、アクティブ・マトリク
ス駆動方式の有機エレクトロルミネッセンスディスプレイに利用されてもよい。
【符号の説明】
【０１０９】
　１００　有機エレクトロルミネッセンス素子
　１０２　ガラス基板
　１０４　陽極
　１０６　正孔注入層
　１０８　正孔輸送層
　１１０　発光層
　１１２　電子輸送層
　１１４　陰極
　２００　有機エレクトロルミネッセンス素子
　２０４　陽極
　２０６　正孔注入層
　２０８　正孔輸送層
　２１０　発光層
　２１２　電子輸送層
　２１４　電子注入層
　２１６　陰極

【図１】

【図２】
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