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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　陽極、陰極、および少なくとも１つのリン光エミッタをドープした少なくとも１つのマ
トリックス材料から成る発光層を含む有機エレクトロルミネセンスデバイスであって、式
（１）の化合物を含む正孔障壁層を、前記発光層と前記陰極との間に組み込み、前記式（
１）の化合物において、９，９’－スピロビフルオレン誘導体、９，９－二置換フルオレ
ン誘導体、６，６－および／若しくは１２，１２－二置換若しくは四置換インデノフルオ
レン誘導体またはテトラアリールメタン誘導体が、Ｒ基の少なくとも１つの中に存在する
ことを特徴とする有機エレクロトルミネセンスデバイス。
【化１】

（式中、以下を、用いられる記号および添え字に適用する。すなわち、
　Ｑは、出現毎に同一であるか異なり、ＮまたはＣＲであり、但し、少なくとも２つの、
最大で４つのＱは、窒素を表わし、
　Ｒは、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、ＣＮ、Ｎ（Ｒ１）２、１～４０のＣ原子を有
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する直鎖の、分岐の若しくは環状のアルキル基（１以上のＨ原子は、Ｆまたは芳香族基Ｒ
１により置き換えられてもよい）、
またはそれぞれ１～４０の芳香族Ｃ原子を有する芳香族環構造若しくは複素環式芳香族環
構造（ここで、１以上のＨ原子は、Ｆにより置き換えられてもよく、または、これは、１
以上の非芳香族基Ｒにより置換されていてもよい（ここで、複数の置換基Ｒは、さらなる
単環または多環の脂肪族環構造または芳香族環構造を形成していてもよい））、またはそ
れぞれ１～４０の芳香族Ｃ原子を有する、二価の基－Ｚ－を介して結合された芳香族環構
造若しくは複素環式芳香族環構造（ここで、１以上のＨ原子は、Ｆにより置き換えられて
もよく、または、これは、１以上の非芳香族基Ｒにより置換されていてもよい（ここで、
複数の置換基Ｒは、さらなる単環のまたは多環の脂肪族環構造または芳香族環構造を形成
していてもよい））であり、
　Ｒ１は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、１～２０のＣ原子を有する脂肪族炭化水素
基、芳香族炭化水素基、または複素環式芳香族炭化水素基（ここで、複数の置換基Ｒ１、
またはＲ１とＲは、さらなる単環または多環の脂肪族環構造または芳香族環構造を形成し
ていてもよい）であり、
　Ｚは、出現毎に同一であるか異なり、１～４０のＣ原子を有する直鎖の、分岐のまたは
環状基であり、１以上のＣ原子は、Ｒ１基により置換されていてもよく、
　但し、Ｒは、置換または無置換フェニルピリジンを含まない）。
【請求項２】
　正孔注入層、および／または正孔輸送層、および／または電子注入層、および／または
電子輸送層が存在することを特徴とする請求項１に記載の有機エレクトロルミネセンスデ
バイス。
【請求項３】
　前記正孔障壁層が、少なくとも５０％の式（１）の化合物を含むことを特徴とする請求
項１または２に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項４】
　前記正孔障壁層が、式（１）の化合物のみから成ることを特徴とする請求項３に記載の
有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項５】
　前記式（１）の構造が、ピリダジン、ピリミジン、ピラジン、１，２，３－トリアジン
、１，２，４－トリアジン、または１，３，５－トリアジンの群から選択されることを特
徴とする請求項１～４のいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項６】
　前記式（１）の構造が、１，２，４－トリアジンまたは１，３，５－トリアジンの群か
ら選択されることを特徴とする請求項５に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項７】
　前記正孔障壁材料が、１を超える式（１）の単位を含むことを特徴とする請求項１～６
のいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項８】
　前記正孔障壁材料の分子が、非平面構造を有することを特徴とする請求項１～７いずれ
か一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項９】
　前記正孔障壁材料における置換基Ｒの少なくとも１つが、少なくとも１つのｓｐ３混成
炭素原子を含むことを特徴とする請求項８に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス
。
【請求項１０】
　前記ｓｐ３混成炭素原子が、第四級炭素原子であることを特徴とする請求項９に記載の
有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項１１】
　前記式（１）の化合物において、９，９’－スピロビフルオレン誘導体が、Ｒ基の少な



(3) JP 4891087 B2 2012.3.7

10

20

30

40

くとも１つの中に存在することを特徴とする請求項１０に記載の有機エレクトロルミネセ
ンスデバイス。
【請求項１２】
　前記式（１）の化合物のガラス転移温度が、＞１００℃であることを特徴とする請求項
１～１１いずれか一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項１３】
　前記正孔障壁層の層の厚さが、１～５０ｎｍであることを特徴とする請求項１～１２い
ずれか一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項１４】
　前記リン光エミッタのためのマトリックスが、カルバゾール、ケトン、イミン、ホスフ
ィンオキシド、ホスフィンスルフィド、ホスフィンセレニド、ホスファゼン、スルホン、
スルホキシド、シラン、多座金属錯体、またはスピロビフルオレンに基づくオリゴフェニ
レンのクラスから選択されることを特徴とする請求項１～１３いずれか一項に記載の有機
エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項１５】
　前記リン光エミッタが、３６よりも大きく８４未満の原子番号を有する少なくとも１つ
の元素を含む化合物であることを特徴とする請求項１～１４いずれか一項に記載の有機エ
レクトロルミネセンスデバイス。
【請求項１６】
　前記リン光エミッタが、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、パラジウム、白金、銀、金およびユーロピウム元素から選択
される少なくとも１つの元素を含むことを特徴とする請求項１５に記載の有機エレクトロ
ルミネセンスデバイス。
【請求項１７】
　１以上の層を、昇華プロセスによりコーティングすることを特徴とする請求項１～１６
いずれか一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項１８】
　１以上の層を、ＯＶＰＤ（organic vapour phase deposition）（有機気相成長）プロ
セスによりコーティングする、またはキャリアガス昇華を用いてコーティングすることを
特徴とする請求項１～１６いずれか一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項１９】
　１以上の層を、印刷法によりコーティングすることを特徴とする請求項１～１６いずれ
か一項に記載の有機エレクトロルミネセンスデバイス。
【請求項２０】
　有機トランジスタ、有機集積回路、有機太陽電池、有機レーザーダイオードまたは光受
容器についての、請求項１～１６いずれか一項に記載の電子デバイスの設計の使用。
【請求項２１】
　少なくとも１つの９，９’－スピロビフルオレン単位を含み、少なくとも１つのトリア
ジン単位が、９，９’－スピロビフルオレンに結合していることを特徴とする式（２）の
化合物。
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【化２】

（式中、ＲおよびＲ１は、請求項１において定義したものと同じ意味を有し、他の記号お
よび添え字は、以下の意味を有する。すなわち、
　Ｑは、出現毎に同一であるか異なり、ＮまたはＣＲであり、但し、３つのＱは、窒素を
表わし、および２つのＱは、ＣＲを表わし、
　Ｒ’は、出現毎に同一であるか異なり、ＲまたはＦ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ、Ｂ（Ｒ１）２、
またはＢ（ＯＲ１）２であり、
　ｍは、出現毎に同一であるか異なり、０、１、２または３であり。
　ｎは、出現毎に同一であるか異なり、０、１、２、３または４であり、但し、ｐ＝１の
場合には、ｎは４であってはならず、
　ｐは、出現毎に同一であるか異なり、０または１である）。
【請求項２２】
　１，２，４－トリアジンまたは１，３，５－トリアジンを含むことを特徴とする請求項
２１に記載の化合物。
【請求項２３】
　前記記号および添え字に、以下の、
　Ｒは、出現毎に同一であるか異なり、１～１０の芳香族Ｃ原子を有する芳香族環構造ま
たは複素環式芳香族環構造（これは、１以上の非芳香族Ｒ基により置換されていてもよい
（ここで、同じ環上および異なる環上双方の複数の置換基Ｒは、互いに、単環のまたは多
環の、脂肪族または芳香族環構造を形成していてもよい））であり、
　Ｒ’は、出現毎に同一であるか異なり、Ｒ、１～１０のＣ原子を有する直鎖の、分岐の
または環状のアルキル基（ここで、１以上の非隣接のＣＨ２基は、－Ｒ１Ｃ＝ＣＲ１－、
－Ｃ≡Ｃ－、Ｓｉ（Ｒ１）２、Ｇｅ（Ｒ１）２、Ｓｎ（Ｒ１）２、－Ｏ－、－Ｓ－、また
は－ＮＲ１－、またはＢｒ、ＩまたはＢ（ＯＲ１）２により置き換えられてもよい）であ
り、
　ｍは、０であり、
　ｎは、出現毎に同一であるか異なり、０または１であり、
　他の記号および添え字は、式（１）および（２）において上で定義した通りであること
が適用されることを特徴とする請求項２１または２２に記載の化合物。
【請求項２４】
　２つのトリアジン単位が存在し、双方が、スピロビフルオレンの同じフルオレンサブユ
ニットに結合していることを特徴とする請求項２１～２３いずれか一項に記載の化合物。
【請求項２５】
　請求項２１～２４いずれか一項に記載の化合物の１以上を含むポリマーまたはデンドリ
マー。
【請求項２６】
　電子デバイスにおける、請求項２１～２５いずれか一項に記載の化合物、ポリマーまた
はデンドリマーの使用。
【請求項２７】
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　請求項２１～２５いずれか一項上に記載の少なくとも１つの化合物、ポリマーまたはデ
ンドリマーを含む電子デバイス。
【請求項２８】
　有機発光ダイオード、有機太陽電池、有機トランジスタ、有機集積回路、有機レーザー
ダイオードまたは有機光受容器であることを特徴とする請求項２７に記載の電子デバイス
。
【発明の詳細な説明】
【発明の開示】
【０００１】
　有機化合物および有機金属化合物は、最も広い意味において電子産業とみなされ得る、
多くの種々のアプリケーションにおける機能性材料として用いられる。有機成分に基づく
有機エレクトロルミネセンスデバイス（構造の一般的な記載は、US 4,539,507 および US
 5,151,629 を参照のこと）、およびその個々の構成要素である有機発光ダイオード（Ｏ
ＬＥＤ）は、パイオニア社製の「有機ディスプレイ」を有する自動車用ラジオ、またはコ
ダック社製のデジタルカメラにより確認されるように、市場への導入が既に始まっている
。このタイプの他の製品は、導入されているところである。それにもかかわらず、これら
のディスプレイを、現在市場を支配している液晶ディスプレイ（ＬＣＤ）の真の競合物と
するため、または後者をしのぐためには、かなりの改善が、なお必要とされる。
【０００２】
　近年持ち上がっている開発は、蛍光の代わりにリン光を示す有機金属錯体の使用である
（Ｍ．Ａ．バルドー（Baldo）等、Appl. Phys. Lett. 1999, 75, 4-6 ）。スピン統計に
基づく理由のために、リン光エミッタとして有機金属化合物を用いると、エネルギー効率
およびパワー効率の最大で４倍の向上が可能となる。この始まったばかりの開発が成功す
るか否かは、ＯＬＥＤにおいてこれらの利点（一重項発光＝蛍光と比較した三重項発光＝
リン光）を実行することができる対応するデバイス要素を見出すことができるか否かにか
かっている。ここで重要なことは、有機金属化合物自体の開発だけでなく、とりわけ、こ
の目的に具体的に要求されるさらなる材料、例えば、マトリックス材料または正孔障壁材
料の開発である。
【０００３】
　有機エレクトロルミネセンスデバイスは、通常、真空法または種々の印刷法によって順
に重ねて設けられた複数の層から成る。リン光有機エレクトロルミネセンスデバイスにつ
いては、これらの層は、詳細には、
　１．外板＝基板（通常、ガラスまたはプラスチックシート）、
　２．透明陽極（通常、インジウム－スズ酸化物、ＩＴＯ）、
　３．正孔注入層（ＨＩＬ）：例えば、フタロシアニン銅（ＣｕＰｃ）または伝導性ポリ
マーに基づく、
　４．正孔輸送層（ＨＴＬ）：通常、トリアリールアミン誘導体に基づき、例えば、第１
層として４，４’，４’’－トリス（Ｎ－１－ナフチル－Ｎ－フェニルアミノ）トリフェ
ニルアミン（ＮａｐｈＤＡＴＡ）、および第２層としてＮ，Ｎ’－ジ－（１－ナフチル）
－Ｎ，Ｎ’－ジフェニルベンジジン（ＮＰＢ）、
　５．発光層（ＥＭＬ）：通常、リン光デバイスにおけるマトリックス材料を含み、例え
ば、リン光染料、例えばトリス（フェニルピリジル）イリジウム（Ｉｒ（ＰＰｙ）３）ま
たはトリス（２－ベンゾチオフェニルピリジル）イリジウム（Ｉｒ（ＢＴＰ）３）をドー
プした４，４’－ビス（カルバゾール－９－イル）ビフェニル（ＣＢＰ）、
　６．正孔障壁層（ＨＢＬ）：通常、ＢＣＰ（２，９－ジメチル－４，７－ジフェニル－
１，１０－フェナントロリン＝バトクプロイン）またはビス（２－メチル－８－ヒドロキ
シキノリナト）（４－フェニルフェノラト）アルミニウム（ＩＩＩ）（ＢＡｌｑ）、
　７．電子輸送層（ＥＴＬ）：通常、アルミニウムトリス－８－ヒドロキシキノリネート
（ＡｌＱ３）に基づく、
　８．電子注入層（ＥＩＬ、絶縁層＝ＩＳＬとしても知られる）：例えば、ＬｉＦ、Ｌｉ
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２Ｏ、ＢａＦ２、ＭｇＯ、ＮａＦ等の高い誘電率を有する材料の薄層、
　９．陰極：一般的に、低い仕事関数を有する金属、金属の組み合わせ、または合金、例
えば、Ｃａ、Ｂａ、Ｃｓ、Ｍｇ、Ａｌ、Ｉｎ、Ｍｇ／Ａｇ
である。
【０００４】
　デバイス構造によっては、複数のこれらの層は一致してもよく、またはこれらの層のそ
れぞれが、必ずしも存在する必要はない。
【０００５】
　しかしながら、高品質のフルカラーアプリケーションを容易にするためには、急を要す
る改善を必要とするかなりの問題がなお存在する。
【０００６】
　１．例えば、特にＯＬＥＤの駆動寿命は、未だにかなり短く、これまでは、商業的には
簡単なアプリケーションを導入することができるのみであることを意味する。
【０００７】
　２．短い寿命は、第２の問題を生じさせる。とりわけフルカラーアプリケーション（フ
ルカラーディスプレイ）について、現在のところの状況であるが、個々の色が、異なる速
度で老化する場合に特に質が悪い。これは、寿命を終える（一般的に、初期の輝度の５０
％までの低下と定義される）前に、白色点が、かなりシフトする結果となる、すなわち、
ディスプレイにおける表示の色の忠実度を悪化させる。これを回避するために、いくつか
のディスプレイ製造業者は、寿命を、７０％または９０％の寿命と定義している（すなわ
ち、初期値の７０％または９０％までの初期輝度の低下）。しかしながら、これは、寿命
がさらに短くなる結果となる。
【０００８】
　３．老化プロセスは、一般的に、電圧の上昇を伴う。この効果は、電圧駆動型有機エレ
クロトルミネセンスデバイスを困難にするか、不可能にする。しかしながら、電流駆動型
アドレッシングは、この場合には、より複雑であり、且つ高価である。
【０００９】
　４．効率的なリン光ＯＬＥＤの場合にまさに、必要な駆動電圧はかなり高く、従って、
パワー効率を改善するためには、これを低減させる必要がある。
【００１０】
　５．リン光ＯＬＥＤの効率、とりわけパワー効率（Ｉｍ／Ｗで測定）は許容範囲にある
ものの、改善が、ここではさらに所望される。
【００１１】
　６．多数の有機層のために、ＯＬＥＤの構造は複雑であり、技術的に困難である。製造
工程の数を減らし、よって技術を簡単にし、製造の信頼性を高めるために、層の数を減ら
すことが、製造については所望される。
【００１２】
　上記の理由は、ＯＬＥＤの製造における改善を必要とする。
【００１３】
　リン光ＯＬＥＤの場合に、正孔障壁層（ＨＢＬ）は、効率と寿命を高めるために、通常
、発光層の後に用いられる。これらのデバイス構造は、通常、最大効率の基準に従って最
適化される。ＢＣＰ（バトクプロイン）は、しばしば、正孔障壁材料（ＨＢＭ）として用
いられ、非常に良好な効率を得ることを可能にする（Ｄ．Ｆ．オブライエン（O'Brien）
等、Appl. Phys. Lett. 1999, 74, 442）が、ＢＣＰを含むＯＬＥＤの寿命は、かなり制
限されるという決定的な不都合を伴う。Ｔ．ツツイ（Tsutusi）等、（Japanese J. Appl.
 Phys. 1999, 38, L1502）は、ＢＣＰの低い安定性を、乏しい寿命の理由と指摘しており
、これは、これらのデバイスを、高品質なディスプレイにおいて用いることができないこ
とを意味する。他の正孔障壁材料は、ビス（２－メチル－８－ヒドロキシキノラト）（４
－フェニルフェノラト）アルミニウム（ＩＩＩ）（ＢＡｌｑ）である。これは、デバイス
の安定性および寿命を有意に改善することを可能にしたが、ＢＡｌｑを含むデバイスの量
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子効率が、ＢＣＰに比べて約４０％低いという副作用を伴う（Ｔ．ワタナベ等、Proc. SP
IE 2001, 4105, 175）。クォン（Kwong）等（Appl. Phys. Lett. 2002, 81, 162）は、ト
リス（フェニルピリジル）イリジウム（ＩＩＩ）を用いて、１００ｃｄ／ｍ２で１０，０
００時間の寿命を達成した。しかしながら、このデバイスは、わずか１９ｃｄ／Ａの効率
を示し、これは、当該技術の状況よりもかなり劣る。つまり、ＢＡｌｑを用いると良好な
寿命が可能となるが、しかしながら、全体としてみれば、得られる効率があまりにも低い
ために、これは満足のいく正孔障壁材料ではない。
【００１４】
　例えば、ＢＣＰまたはＢＡｌｑのような、今日まで用いられている正孔障壁層（ＨＢＭ
）は、意に満たない副作用をもたらすことが、この記載から明白である。つまり、ＯＬＥ
Ｄにおける良好な効率をもたらすと同時に、長い寿命をもたらす正孔障壁材料についての
要求が存在し続ける。驚くべきことに、以下に示すある種の複素環、とりわけジアジンお
よびトリアジンを、正孔障壁材料として含むＯＬＥＤは、従来技術に対して著しい改善点
を有することがここに見出された。これらの正孔障壁材料を用いると、従来技術による材
料を用いては可能でなかった、高い効率と良好な寿命を同時に得ることが可能である。さ
らに、別個の電子輸送層は、この新規な正孔障壁材料と共には必ずしも用いる必要がない
ことが見出され、これは、技術的な利点を示し、およびさらに、結果として、駆動電圧を
有意に低減することができることが見出され、これはより高いパワー効率に対応する。
【００１５】
　有機エレクトロルミネセンスデバイスにおける、発光材料または電荷輸送材料としての
トリアジン、ピリミジン、ピラジンおよびピリダジンの使用は、既に、文献に記載されて
いる。これらの材料は、蛍光エミッタとして、または蛍光エミッタと組み合わせて記載さ
れている。US 6352791 および US 6225467 は、ＯＬＥＤにおける電子輸送材料として、
トリアジン、とりわけ具体的には置換トリアジンを記載している。バッカー（Bacher）等
（Inorg. and Org. Electroluminescence（Int. Workshop on Electroluminescence）199
6, 109-112）等は、エミッタとしてのＡｌＱ３および陰極との間の電子輸送層として、ト
リアジン誘導体を含む場合に、３倍高い効率を報告している。寿命についての記載はない
。電子輸送材料としてのピラジンが、例えば、Ｔ．オヤマダ（Oyamada）等（Chem. Lett.
 2003, 32, 388）により記載されている。一方で、置換ピリミジン誘導体および置換トリ
アジン誘導体を、ＯＬＥＤにおける正孔輸送材料として用いることもできる（US 5716722
）。JP 2002/212170 は、パング（Pang）等（J. Mater. Chem. 2002, 12, 206）と同じく
、電場蛍光（electrofluorescent）化合物として、トリアジン誘導体を記載している。
【００１６】
　JP 2003/282270 は、ＯＬＥＤにおけるフェニルピリジン誘導体を記載している。多く
の他の基に加えて、これらは、また、トリアジン、ピリミジン、ピラジンまたはピリダジ
ンを含み得る。しかしながら、これらの化合物の好ましい効果は、フェニルピリジン単位
に帰するものであって、トリアジン、ピリミジン、ピラジンまたはピリダジンに帰するも
のでなく、従って、この出願は、偶然の開示とみなされるべきである。
【００１７】
　どのようにジアジン誘導体およびトリアジン誘導体を、リン光ＯＬＥＤにおいて有効に
用いることができるかということは、これらの材料が、電子伝導体および正孔伝導体とし
て、または（蛍光）エミッタとして記載されているために、上に挙げた従来技術からは理
解することができない。とりわけ、リン光ＯＬＥＤにおける正孔障壁材料としての、例え
ば、トリアジンのような電子不足複素環は、５００ｃｄ／ｍ２の輝度で、典型的には１０
０時間未満の範囲の非常に乏しい寿命をもたらすことが、リン光ＯＬＥＤの分野における
第一人者による文献（Ｒ．Ｃ．クォン（Kwong）、Ｍ．Ｅ．トンプソン（Thompson）、Ｓ
．Ｒ．フォレスト（Forrest）等、Appl. Phys. Lett. 2002, 81, 162）に記載されており
、これは、当該技術の状況よりもかなり劣る。当業者は、このことから、この組み合わせ
は、技術的な改良を達成するには適していないということを導き得るであろう。このこと
は、良好な結果を、これをもって達成することができるということを全く示唆しない。
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【００１８】
　本発明は、陽極、陰極、および少なくとも１つのリン光エミッタをドープした少なくと
も１つのマトリックス材料から成る発光層を含む有機エレクトロルミネセンスデバイスで
あって、式（１）の化合物を含む正孔障壁層を、発光層と陰極との間に組み込んだことを
特徴とする有機エレクトロルミネセンスデバイスに関する
【化３】

【００１９】
（式中、以下を、用いられる記号および添え字に適用する。すなわち、
　Ｑは、出現毎に同一であるか異なり、ＮまたはＣＲであり、但し、少なくとも２つの、
最大で４つのＱは、窒素を表わし、
　Ｒは、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、ＮＯ２、ＣＮ、Ｎ（Ｒ１）２、１～４０のＣ
原子を有する直鎖の、分岐の若しくは環状のアルキル基若しくはアルコキシ基（ここで、
１以上の非隣接のＣＨ２基は、－Ｒ１Ｃ＝ＣＲ１－、－Ｃ≡Ｃ－、Ｓｉ（Ｒ１）２、Ｇｅ
（Ｒ１）２、Ｓｎ（Ｒ１）２、－Ｏ－、－Ｓ－または－ＮＲ１－により置き換えられても
よく、また、１以上のＨ原子は、Ｆまたは芳香族基Ｒ１により置き換えられてもよい）、
またはそれぞれ１～４０の芳香族Ｃ原子を有する芳香族環構造若しくは複素環式芳香族環
構造、若しくはアリールオキシ基若しくはヘテロアリールオキシ基（ここで、１以上のＨ
原子は、Ｆ、Ｃｌ、ＢｒまたはＩにより置き換えられてもよく、または、これは、１以上
の非芳香族基Ｒにより置換されていてもよい（ここで、複数の置換基Ｒは、さらなる単環
または多環の脂肪族環構造または芳香族環構造を形成していてもよい））、またはそれぞ
れ１～４０の芳香族Ｃ原子を有する、二価の基－Ｚ－を介して結合された芳香族環構造若
しくは複素環式芳香族環構造、若しくは１～４０の芳香族Ｃ原子を有するアリールオキシ
基若しくはヘテロアリールオキシ基（ここで、１以上のＨ原子は、Ｆ、Ｃｌ、Ｂｒまたは
Ｉにより置き換えられてもよく、または、これは、１以上の非芳香族基Ｒにより置換され
ていてもよい（ここで、複数の置換基Ｒは、さらなる単環のまたは多環の脂肪族環構造ま
たは芳香族環構造を形成していてもよい））であり、
　Ｒ１は、出現毎に同一であるか異なり、Ｈ、１～２０のＣ原子を有する脂肪族炭化水素
基、芳香族炭化水素基、または複素環式芳香族炭化水素基（ここで、複数の置換基Ｒ１、
またはＲ１とＲは、さらなる単環または多環の脂肪族環構造または芳香族環構造を形成し
ていてもよい）であり、
　Ｚは、出現毎に同一であるか異なり、１～４０のＣ原子を有する直鎖の、分岐のまたは
環状の、好ましくは共役基であり、これは、好ましくは、２つの他の置換基と共役してお
り、ここで、式（１）の基と芳香族基を結ぶＺにおける原子の数は、好ましくは偶数であ
り、ここで、１以上の非隣接のＣ原子は、－Ｏ－、－Ｓ－若しくは－ＮＲ１により置き換
えられてもよく、または１以上のＣ原子は、Ｒ１基またはハロゲンにより置換されていて
もよく、
　但し、Ｒは、置換または無置換フェニルピリジンを含まない）。
【００２０】
　式（１）の化合物は、好ましくは、少なくとも３５０ｇ／モルの分子量を有する。
【００２１】
　本発明の目的のために、芳香族環構造または複素環式芳香族環構造は、必ずしも、アリ
ール基またはヘテロアリール基のみを含む系ではなく、代わりに、複数のアリール基また
はヘテロアリール基が、例えば、ｓｐ３混成のＣ、Ｏ、Ｎ等のような短い非芳香族単位に
より中断されていてもよい系を意味するものとする。つまり、例えば、９，９’－スピロ
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ビフルオレン、９，９－ジアリールフルオレン、トリアリールアミン、ジアリールエーテ
ル等のような系も、芳香族系として理解されたい。
【００２２】
　ＯＬＥＤは、また、例えば、正孔注入層、正孔輸送層、電子注入層、および／または電
子輸送層のようなさらなる層を含んでいてもよい。しかしながら、全てのこれらの層は、
必ずしも存在する必要はないことを指摘しておく。つまり、正孔障壁層において式（１）
の化合物を含む本発明によるＯＬＥＤは、別個の電子注入層および電子輸送層を用いない
場合にも、低減された駆動電圧と共に、同等に良好な効率および寿命を提供し続けること
を見出した。本発明による正孔障壁層は、好ましくは、少なくとも５０％の、特に好まし
くは少なくとも８０％の式（１）の化合物を含み、非常に特に好ましくは、式（１）の化
合物のみから成る。
【００２３】
　式（１）の好ましい構造は、環に２つまたは３つの窒素原子を含有する。これらは、ジ
アジンまたはトリアジンであり、すなわち、ピリダジン（１，２－ジアジン）、ピリミジ
ン（１，３－ジアジン）、ピリダジン（１，４－ジアジン）、１，２，３－トリアジン、
１，２，４－トリアジン若しくは１，３，５－トリアジンである。ピリミジンまたはトリ
アジン、とりわけ１，２，４－トリアジンおよび１，３，５－トリアジンが特に好ましい
。
【００２４】
　記載から明らかであるが、正孔障壁材料は、１を超えるこのようなジアジンまたはトリ
アジン単位を含んでもよいことを明示的に指摘しておく。
【００２５】
　特に適した正孔障壁材料であると判明した化合物は、非平面構造を有する化合物である
。骨格（すなわち、ジアジンまたはトリアジンの６員環）は、常に、平面構造を有する一
方、（Ｒ中に存在する）対応する置換基は、全体として、構造の平面からのずれを引き起
こし得る。これは、特に、少なくとも１つの置換基Ｒが、ｓｐ３混成炭素原子（または、
相当するものとして、シリコン、ゲルマニウム、窒素等）を含み、このため、四面体（ま
たは窒素の場合にはピラミッド形）形状を有する場合である。
【００２６】
　従って、好ましい正孔障壁材料は、置換基Ｒの少なくとも１つが、少なくとも１つのｓ
ｐ３混成炭素原子を含む、式（１）の化合物である。
【００２７】
　より大きな平面からのずれを達成するために、このｓｐ３混成炭素原子は、第二級、第
三級または第四級炭素原子であることが好ましく、特に好ましくは第三級または第四級炭
素原子であり、非常に特に好ましくは第四級炭素原子である。第二級、第三級、または第
四級炭素原子とは、２つ、３つまたは４つの、水素以外の置換基を有する炭素原子を意味
すると解釈する。
【００２８】
　Ｒ基の少なくとも１つにおいて、９，９’－スピロビフルオレン誘導体、９，９－二置
換フルオレン誘導体、６，６－および／または１２，１２－二置換または四置換インデノ
フルオレン誘導体、トリプチセン誘導体（好ましくは、９および／または１０位を介して
結合）、またはテトラアリールメタン誘導体を含む、式（１）の化合物が特に好ましい。
ここで、ジアジンまたはトリアジンまたはテトラアジン単位は、例えば、フルオレンの９
位、またはインデノフルオレンの６および／または１２位において結合され得る。
【００２９】
　Ｒ基の少なくとも１つにおいて、９，９’－スピロビフルオレン誘導体を含む式（１）
の化合物が、非常に特に好ましい。
【００３０】
　式（１）の化合物のガラス転移温度は、好ましくは＞１００℃、特に好ましくは＞１２
０℃、非常に特に好ましくは＞１４０℃である。Ｒ基の少なくとも１つがスピロビフルオ
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。これは、これらの材料の好ましさの根拠を示す。
【００３１】
　（効率と寿命に関する）最良の結果を、正孔障壁層の層の厚さが１～５０ｎｍ、好まし
くは５～３０ｎｍの場合に達成することが見出された。
【００３２】
　とりわけ駆動電圧およびパワー効率に関する特に良好な結果を、正孔障壁層と陰極また
は電子注入層との間に、別個の電子輸送層が組み込まれない場合に達成することが見出さ
れた。つまり、電子輸送層を含まず、正孔障壁層が、電子注入層または陰極に直接的に隣
接する本発明によるエレクトロルミネセンスデバイスが好ましい。正孔障壁材料としてＢ
ＣＰを含み、ＥＴＬを含まない同様のデバイス構造が、著しく短い寿命を与えるために、
このことは驚くべき結果である。
【００３３】
　本発明を、式（１）の正孔障壁材料の以下の例により、より詳細に説明するが、これら
に制限されることを望まない。スピロビフルオレン単位または対応する他の単位上の考え
られる置換基、およびトリアジン上の考えられるさらなる置換基は、明瞭にするために示
さない。当業者は、発明を必要とすることなく、記載および例から、同様の正孔障壁材料
を含む本発明に従うさらなるエレクトロルミネセンスデバイスを製造することができるで
あろう。
【化４】
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【化６】

【００３４】
　リン光エミッタのマトリックスは、好ましくは、カルバゾール（例えば、WO 00/057676
、EP 1202358 および WO 02/074015 による）、ケトンおよびイミン（例えば、WO 04/093
207 による）、ホスフィンオキシド、ホスフィンスルフィド、ホスフィンセレニド、ホス
ファゼン、スルホン、スルホキシド（例えば、DE 10330761.3 による）、シラン、多座金
属錯体（例えば、WO 04/081017）、またはスピロビフルオレンに基づくオリゴフェニレン
（例えば、EP 676461 および WO 99/40051）のクラスから選択され、ケトン、ホスフィン
オキシド、スルホキシドおよびスピロビフルオレンに基づくオリゴフェニレンが特に好ま
しい。
【００３５】
　リン光エミッタは、好ましくは、３６よりも大きく８４未満の原子番号を有する少なく
とも１つの元素を含む化合物である。リン光エミッタは、特に好ましくは、５６よりも大
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きく８０未満の原子番号を有する少なくとも１つの元素、非常に特に好ましくは、例えば
 WO 98/01011、US 02/0034656、US 03/0022019、WO 00/70655、WO 01/41512、WO 02/0271
4、WO 02/15645、EP 1191613、EP 1191612、EP 1191614、WO 03/040257、WO 03/084972、
およびWO 04/026886 によれば、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、パラジウム、白金、銀、金またはユーロピウムの少な
くとも１つの元素を含む。
【００３６】
　有機エレクトロルミネセンスデバイスにおける１以上の層を、好ましくは、昇華プロセ
スによりコーティングし、ここで、低分子量材料を、真空昇華装置中、１０－５ｍｂａｒ
以下、好ましくは１０－６ｍｂａｒ以下、特に好ましくは１０－７ｍｂａｒ以下の圧力で
蒸着する。
【００３７】
　同様に、有機エレクトロルミネセンスデバイスにおける１以上の層を、好ましくは、Ｏ
ＶＰＤ（有機気相成長（organic vapour phase deposition））プロセスによりコーティ
ングし、またはキャリアガス昇華を用いてコーティングし、ここで、低分子量材料を、１
０－５ｍｂａｒ～１ｂａｒの圧力で適用する。
【００３８】
　同様に、有機エレクトロルミネセンスデバイスにおける１以上の層を、好ましくは、例
えば、フレキソ印刷、オフセット印刷のような印刷法、特に好ましくはＬＩＴＩ（光誘起
熱画像化（light induced thermal imaging）、熱転写印刷）、またはインクジェット印
刷によりコーティングする。
【００３９】
　上記した発光デバイスは、従来技術に対して、以下の驚くべき利点を有する。
【００４０】
　１．対応するデバイスの効率は、ＨＢＬとしてＢＡｌｑを含む従来技術による系と比較
して、より高い。
【００４１】
　２．対応するデバイスの寿命は、ＨＢＬとしてＢＣＰを含む従来技術による系と比較し
て、より長い。従って、寿命および効率が、従来技術による最も良い値に匹敵し、ＢＡｌ
ｑまたはＢＣＰの場合のように、２つの性質のうちの一方のみが良好な結果を与えるとい
うことのないデバイスが得られる。
【００４２】
　３．本発明によるデバイスにおける駆動電圧は、従来技術によるデバイスと比べて、よ
り低い。
【００４３】
　４．別個の電子輸送層を用いる必要がないために、層構造を簡素化することができる。
電子輸送層を含まず、トリアジンの代わりにＢＣＰを含む同様のデバイス構造が、かなり
劣る寿命と効率を与えるために、このことは、非常に驚くべきことである。
【００４４】
　５．電子輸送層を用いない場合に、さらなる利点が生じる。すなわち、ここでの駆動電
圧は、有意により低い。その結果として、パワー効率は、大幅に向上する。トリアジンの
代わりにＢＡｌｑを含む同様のデバイス構造が、全く殆ど低下しない駆動電圧に終わるた
めに、このことは驚くべき結果である。
【００４５】
　６．同様に、電子輸送層を用いなければ、製造はより複雑でなくなる。蒸着装置の別個
のセグメントが、一般的な製造プロセスにおいて各有機層について必要とされるために、
このことは、製造プロセスにおいて、相当な技術的利点である。
【００４６】
　ここで述べたことに関する詳細を、以下に記載する例に与える。
【００４７】
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　本出願明細書および以下の例は、有機発光ダイオードおよび対応するディスプレイに関
する。この記載の制限に関わらず、当業者は、さらなる発明を必要とせずに、本発明に従
う対応する設計を、他の関連デバイス、例えば、いくつかの他のアプリケーションを挙げ
ると、有機太陽電池（Ｏ－ＳＣ）、有機トランジスタ、有機集積回路または有機レーザー
ダイオードについて用いることができるであろう。従って、本出願は、これらにも関する
。
【００４８】
　トリアジンにより置換されたスピロビフルオレンは、新規であり、よって、同様に、本
発明の主題である。
【００４９】
　従って、本発明は、少なくとも１つのスピロビフルオレン単位を含み、少なくとも１つ
のトリアジン単位がスピロビフルオレンに結合していることを特徴とする式（２）の化合
物に関する
【化７】

【００５０】
（式中、ＲおよびＲ１は、式（１）において上で定義したものと同様の意味を有し、他の
記号および添え字は、以下の意味を有する。すなわち、
　Ｑは、出現毎に同一であるか異なり、ＮまたはＣＲであり、但し、３つのＱは、窒素を
表わし、および２つのＱは、ＣＲを表わし、
　Ｒ’は、出現毎に同一であるか異なり、ＲまたはＦ、Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ、Ｂ（Ｒ１）２、
またはＢ（ＯＲ１）２であり、
　ｍは、出現毎に同一であるか異なり、０、１、２または３であり。
【００５１】
　ｎは、出現毎に同一であるか異なり、０、１、２、３または４であり、但し、ｐ＝１の
場合には、ｎは４であってはならず、
　ｐは、出現毎に同一であるか異なり、０または１である）。
【００５２】
　トリアジン単位は、本発明によれば、１，２，３－トリアジン、１，２，４－トリアジ
ンまたは１，３，５－トリアジンであり得る。種々のトリアジン誘導体も、単一化合物中
に存在し得る。単一化合物中に存在する全てのトリアジンは、好ましくは、同一のトリア
ジン誘導体である。１，３，５－トリアジンまたは１，２，４－トリアジンが特に好まし
い。
【００５３】
　トリアジン単位は、好ましくは、２（または２’、７または７’）位において、すなわ
ち、スピロビフルオレンのフェニル－フェニル結合に対してパラ位においてスピロビフル
オレンに結合する。
【００５４】
　式（２）の好ましい構造において、以下が、記号および添え字に適用される。すなわち
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、
　Ｒは、出現毎に同一であるか異なり、１～１０のＣ原子を有する直鎖の、分岐のまたは
環状のアルキル基（ここで、１以上の非隣接のＣＨ２基は、－Ｒ１Ｃ＝ＣＲ１－、－Ｃ≡
Ｃ－、Ｓｉ（Ｒ１）２、Ｇｅ（Ｒ１）２、Ｓｎ（Ｒ１）２、－Ｏ－、－Ｓ－、または－Ｎ
Ｒ１－により置き換えられてもよい）、または１～３０の芳香族Ｃ原子を有する芳香族環
構造若しくは複素環式芳香族環構造（これは、１以上の非芳香族Ｒ基により置換されてい
てもよい（ここで、同じ環上および異なる環上双方の複数の置換基Ｒは、互いに、多環ま
たは単環の、脂肪族または芳香族環構造を形成してもよい））であり、
　ｍは、出現毎に同一であるか異なり、０または１であり、
　ｎは、出現毎に同一であるか異なり、０または１であり、
　他の記号および添え字は、式（１）および（２）において上で定義した通りである。
【００５５】
　式（２）の特に好ましい構造において、以下が、記号および添え字に適用される。すな
わち、
　Ｒは、出現毎に同一であるか異なり、１～１０の芳香族Ｃ原子を有する芳香族環構造ま
たは複素環式芳香族環構造（これは、上に定義した、１以上の非芳香族Ｒ基により置換さ
れていてもよい（ここで、同じ環上およびさらに異なる環上双方の複数の置換基Ｒは、互
いに、単環のまたは多環の、脂肪族または芳香族環構造を形成していてもよい））であり
、
　Ｒ’は、出現毎に同一であるか異なり、Ｒ、１～１０のＣ原子を有する直鎖の、分岐の
または環状のアルキル基（ここで、１以上の非隣接のＣＨ２基は、－Ｒ１Ｃ＝ＣＲ１－、
－Ｃ≡Ｃ－、Ｓｉ（Ｒ１）２、Ｇｅ（Ｒ１）２、Ｓｎ（Ｒ１）２、－Ｏ－、－Ｓ－、また
は－ＮＲ１－、またはＢｒ、ＩまたはＢ（ＯＲ１）２により置き換えられてもよい）であ
り、
　ｍは、０であり、
　ｎは、出現毎に同一であるか異なり、０または１であり、
　他の記号および添え字は、式（１）および（２）において上で定義した通りである。
【００５６】
　さらに、２つのトリアジン単位が存在し、双方とも、スピロビフルオレンの同じフルオ
レンサブユニットに、好ましくは、２および７位において結合している式（２）の化合物
が好ましい。
【００５７】
　上に記載した本発明による式（２）の化合物を、また、例えば、対応するポリマーの製
造のためのコモノマーとして、またはデンドリマーのコアとして用いることができる。例
えば、ハロゲン、特に、臭素またはヨウ素、またはボロン酸若しくは対応する誘導体のよ
うな、続く反応に適する対応する官能基を含む式（２）の化合物が、この目的に特に適し
ている。つまり、これらの化合物を、とりわけ、可溶性ポリフルオレン（例えば、EP 842
208 または WO 00/22026 による）、ポリスピロビフルオレン（例えば、EP 707020 また
は EP-A-894107 による）、ポリインデノフルオレン（例えば、WO 04/041901 または EP 
03014042.0 による）、またはポリジヒドロフェナントレン（例えば、DE 10337346.2 に
よる）中に共重合することができる。これらのポリマーまたはデントリマーを、有機エレ
クトロルミネセンスデバイスにおける正孔障壁材料として用いることができる。
【００５８】
　さらに、式（２）の材料を、上に示した反応タイプによりさらに官能基化してもよく、
例えば、伸長した式（２）の正孔障壁材料に変換してもよい。ここで述べることができる
例は、アリールボロン酸を用いるスズキ官能基化、またはアミンを用いるハルトビヒ－ブ
ークウォルド（Hartwig-Buchwald）官能基化である。
【００５９】
　さらに、本発明は、電子デバイスにおいて、式（２）の化合物、またはこれらの化合物
を含むポリマー若しくはデンドリマーを用いることに関する。同様に、本発明は、少なく
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とも１つの式（２）の化合物、または対応するポリマーまたはデンドリマーを含む、例え
ば、有機発光ダイオード、有機太陽電池、有機トランジスタ、有機集積回路、または有機
レーザーダイオードのような電子デバイスに関する。
【００６０】
　ＯＬＥＤを、それぞれの状況に対する個々の場合（例えば、効率または色を最適化する
ための層の厚さの変動）に適応させた一般的なプロセスにより製造する。本発明によるデ
バイスの製造に用いられる正孔障壁材料は、式（１）の化合物であり、電子輸送層は、任
意に省略する。本発明によるエレクトロルミネセンスデバイスを、例えば、DE 10330761.
3 に記載されるように製造することができる。
【００６１】
　例
　以下の合成を、他に断らない限り、保護ガス雰囲気下、乾燥溶媒中で行った。出発原料
を、アルドリッチ（（スプレードライ）フッ化カリウム、トリ－ｔｅｒｔ－ブチルホスフ
ィン、酢酸パラジウム（ＩＩ））から購入した。３－クロロ－５，６－ジフェニル－１，
２，４－トリアジンを、ＳＹＮＣＨＥＭ　ＯＨＧから購入した。２’，７’－ジ－ｔｅｒ
ｔ－ブチルスピロ－９，９’－ビフルオレン－２，７－ビスボロン酸グリコールエステル
を、WO 02/077060 に記載されるように調製し、および２－クロロ－４，６－ジフェニル
－１，３，５－トリアジンを、US 5438138 に記載されるように調製した。スピロ－９，
９’－ビフルオレン－２，７－ビス（ボロン酸グリコールエステル）を、WO 02/077060 
と同じように調製した。
【００６２】
　例１：２，７－ビス（４，６－ジフェニル－１，３，５－トリアジン－２－イル）－２
’，７’－ジ－ｔｅｒｔ－ブチルスピロ－９，９’－ビフルオレン（ＴＲＩ１）の合成
　２８．４ｇ（５０．０ｍｍｏｌ）の２’，７’－ジ－ｔｅｒｔ－ブチルスピロ－９，９
’－ビフルオレン－２，７－ビスボロン酸グリコール、２９．５ｇ（１１０．０ｍｍｏｌ
）の２－クロロ－４，６－ジフェニル－１，３，５－トリアジン、および４４．６ｇ（２
１０．０ｍｍｏｌ）のリン酸三カリウムを、５００ｍｌのトルエン、５００ｍｌのジオキ
サンおよび５００ｍｌの水中に懸濁させた。９１３ｍｇ（３．０ｍｍｏｌ）のトリ－ｏ－
トリルホスフィン、続いて１１２ｍｇ（０．５ｍｍｏｌ）の酢酸パラジウム（ＩＩ）をこ
の懸濁液に加え、この反応混合物を１６時間還流した。冷却後、有機相を分離し、シリカ
ゲルを通してろ過して、２００ｍｌの水を用いて３回洗浄し、続いて乾燥するまで蒸発さ
せた。残渣をトルエンから、およびジクロロメタン／イソプロパノールから再結晶し、最
終的に高真空（ｐ＝５×１０－５ｍｂａｒ、Ｔ＝３８５℃）中で昇華させた。収量は３９
．９ｇ（４４．８ｍｍｏｌ）であり、理論の８９．５％であった。
【００６３】
１Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ３）：［ｐｐｍ］＝８．８９（ｍ，２Ｈ），８．６５（ｍ，８Ｈ
），８．１４（ｍ，２Ｈ），８．０６（ｍ，２Ｈ），７．８６（ｍ，２Ｈ），７．６１－
７．５０（ｍ，１２Ｈ），７．４７（ｍ，２Ｈ），６．７９（ｍ，２Ｈ），１．１６（ｓ
，１８Ｈ）。
【００６４】
　例２：２，７－ビス（４，６－ジフェニル－１，３，５－トリアジン－２－イル）スピ
ロ－９，９’－ビフルオレン（ＴＲＩ２）の合成
　２’，７’－ジ－ｔｅｒｔ－ブチルスピロ－９，９’－ビフルオレン－２，７－ビス（
ボロン酸グリコールエステル）を、２２．８ｇ（５０ｍｍｏｌ）のスピロ－９，９’－ビ
フルオレン－２，７－ビス（ボロン酸グリコールエステル）に置き換えて、例１と同様の
方法。収量は、３２．３ｇ（４１．５ｍｍｏｌ）であり、理論の８２．９％であった。
【００６５】
１Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ３）：［ｐｐｍ］＝８．９０（ｍ，２Ｈ），８．６４（ｍ，８Ｈ
），８．１４（ｍ，２Ｈ），８．０９（ｍ，２Ｈ），８．０１（ｍ，２Ｈ），７．６１－
７．４９（ｍ，１２Ｈ），７．４５（ｍ，２Ｈ），７．１５（ｍ，２Ｈ），６．８６（ｍ
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【００６６】
　例３：２，７－ビス（５，６－ジフェニル－１，２，４－トリアジン－３－イル）－２
’，７’－ジ－ｔｅｒｔ－ブチルスピロ－９，９’－ビフルオレン（ＴＲＩ３）の合成
　２－クロロ－４，６－ジフェニル－１，３，５－トリアジンを、３－クロロ－５，６－
ジフェニル－１，２，４－トリアジンに置き換えて、例１と同様の方法。収量は４１．０
ｇ（４６．０ｍｍｏｌ）で、理論の９２．０％であった。
【００６７】
１Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ３）：［ｐｐｍ］＝８．７４（ｍ，２Ｈ），８．１２（ｍ，４Ｈ
），７．７５（ｍ，２Ｈ），７．５９（ｍ，４Ｈ），７．５３（ｍ，４Ｈ），７．４５－
７．３０（ｍ，１４Ｈ），６．７６（ｍ，２Ｈ），１．１４（ｓ，１８Ｈ）。
【００６８】
　例４：デバイス構造
　以下の例は、式（１）の正孔障壁材料を含む、および比較材料としてのＢＣＰおよびＢ
Ａｌｑを含む種々のＯＬＥＤの結果を示す。用いた基本構造、材料および層の厚さ（ＨＢ
Ｌを除く）は、より良い比較のために同一であった。以下の構造を有するリン光ＯＬＥＤ
を、上記の一般プロセスにより製造した。すなわち、
　ＰＥＤＯＴ（ＨＩＬ）：６０ｎｍ（水からスピンコーティング；Ｈ．Ｃ．シュタルク（
Starck）社からBaytron P として購入；ポリ－（３，４－エチレンジオキシ－２，５－チ
オフェン））、
　ＮａｐｈＤＡＴＡ（ＨＴＬ）：２０ｎｍ（蒸着；ＳｙｎＴｅｃ社から購入；４，４’，
４’’－トリス（Ｎ－１－ナフチル－Ｎ－フェニルアミノ）トリフェニルアミン）、
　Ｓ－ＴＡＤ（ＨＴＬ）：２０ｎｍ（蒸着；WO 99/12888 に記載されるように調製；２，
２’，７，７’－テトラキス（ジフェニルアミノ）スピロビフルオレン）
　（ＥＭＬ）：３０ｎｍ（蒸着）；マトリックス材料としてのビス（９，９’－スピロビ
フルオレン－２－イル）ケトン中１０％のＩｒＰＰｙ３、
　（ＨＢＬ）：材料および層の厚さは、表１の例を参照のこと、
　ＡｌＱ３（ＥＴＬ）：全てのデバイス中に存在しない（表１参照）；存在する場合には
、蒸着（ＳｙｎＴｅｃ社から購入；トリス（８－ヒドロキシキノラト）アルミニウム（Ｉ
ＩＩ））、
　Ｂａ／Ａｌ（陰極）：３ｎｍのＢａの上の１５０ｎｍのアルミニウム
である。
【００６９】
　これらの未だ最適化されないＯＬＥＤを、標準的な方法により特性決定した。この目的
のために、エレクトロルミネセンススペクトル、効率（ｃｄ／Ａで測定）、輝度の関数と
しての最大パワー効率（Ｉｍ／Ｗで測定）、および寿命を測定した。寿命は、１０ｍＡ／
ｃｍ２の一定の電流密度で、ＯＬＥＤの初期輝度が、半分にまで低下した後の時間と定義
する。
【００７０】
　表１は、本発明によるＯＬＥＤ、および比較例（ＢＣＰおよびＢＡｌｑを含む）による
ＯＬＥＤについての結果を示す（例５～８）。表は、正孔障壁層（組成および層の厚さ）
を示すのみである。他の層は、上記の構造に対応する。例５において、ＴＲＩ１をＥＴＬ
と共に用い、表６においてはＥＴＬを伴わずに用いた。例７において、ＴＲＩ２を、ＥＴ
Ｌと共に用い、例８においてはＥＴＬを伴わずに用いた。
【００７１】
　上記および表１において用いた略語は、以下の化合物に相当する。
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【表１】

【００７２】
　まとめると、式（１）または式（２）の正孔障壁材料を含むリン光ＯＬＥＤは、表１に
おける例から容易に理解することができる通り、長い寿命および低い駆動電圧に加えて、
高い効率を有することを述べることができる。特に、電子輸送層を用いない場合に、非常
に低い駆動電圧と非常に高いパワー効率が得られる。
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