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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であっ
て、下記一般式（ＩＩＩ）’で表される化合物の少なくとも一種を有機層に含有すること
を特徴とする有機電界発光素子。
【化１０１】
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（一般式（ＩＩＩ）’中、白金イオンと窒素原子を結ぶ実線は配位結合を表し、白金イオ
ンと炭素原子を結ぶ実線は共有結合あるいはイオン結合を表す。Ｒ３０１及びＲ３０２は
、各々独立に、アルキル基またはアリール基を表す。Ａｒ３１及びＡｒ３２は、各々独立
に、アリール基を表し、Ｒ３１及びＲ３２は、各々独立に、アリール基を表す。Ｒ３３１

、Ｒ３３２、Ｒ３４１及びＲ３４２は、水素原子を表す。Ｒ３５及びＲ３６は、フッ素原
子を表し、ｎ３５及びｎ３６は、各々独立に、０～４の整数を表す。）
【請求項２】
　前記一般式（ＩＩＩ）’で表される化合物が、下記一般式（ＩＩＩ）’’で表される化
合物である、請求項１に記載の有機電界発光素子。
【化１０２】

（一般式（ＩＩＩ）’’中、白金イオンと窒素原子を結ぶ実線は配位結合を表し、白金イ
オンと炭素原子を結ぶ実線は共有結合あるいはイオン結合を表す。Ｒ３０１及びＲ３０２

は、各々独立に、メチル基またはフェニル基を表す。Ａｒ３１及びＡｒ３２は、フェニル
基を表し、Ｒ３１及びＲ３２は、フェニル基を表す。Ｒ３３１、Ｒ３３２、Ｒ３４１及び
Ｒ３４２は、水素原子を表す。Ｒ３５及びＲ３６は、フッ素原子を表し、ｎ３５及びｎ３

６は、各々独立に、１～３の整数を表す。）
【請求項３】
　下記一般式（ＩＩＩ）’’で表されることを特徴とする化合物。
【化１０３】



(3) JP 4792262 B2 2011.10.12

10

20

30

（一般式（ＩＩＩ）’’中、白金イオンと窒素原子を結ぶ実線は配位結合を表し、白金イ
オンと炭素原子を結ぶ実線は共有結合あるいはイオン結合を表す。Ｒ３０１及びＲ３０２

は、各々独立に、メチル基またはフェニル基を表す。Ａｒ３１及びＡｒ３２は、フェニル
基を表し、Ｒ３１及びＲ３２は、フェニル基を表す。Ｒ３３１、Ｒ３３２、Ｒ３４１及び
Ｒ３４２は、水素原子を表す。Ｒ３５及びＲ３６は、フッ素原子を表し、ｎ３５及びｎ３

６は、各々独立に、１～３の整数を表す。）
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電気エネルギーを光に変換して発光できる有機電界発光素子（以下、「有機
ＥＬ素子」、「発光素子」又は「素子」ともいう。）及び錯体化合物に関する。
【背景技術】
【０００２】
　今日、種々の表示素子に関する研究開発が活発であり、中でも有機電界発光素子（有機
ＥＬ素子）は、低電圧駆動で高輝度の発光が得られることから、近年活発な研究開発が行
われている。一般に有機ＥＬ素子は、発光層を含む有機層および該層を挟んだ一対の電極
から構成されており、陰極から注入された電子と陽極から注入された正孔が発光層におい
て再結合し、生成した励起子からの発光を利用するものである。
【０００３】
　近年、燐光発光材料を用いることにより、素子の高効率化が進んでいる。燐光発光材料
としてはイリジウム錯体や白金錯体などが知られているが（例えば、特許文献１及び２参
照）、高効率と高耐久性を両立しうる燐光材料の開発が切望されているのが現状である。
【特許文献１】米国特許第６３０３２３８号明細書
【特許文献２】国際公開第００／５７６７６号パンフレット
【特許文献３】国際公開第０４／１０８８５７号パンフレット
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　本発明の目的は、発光輝度が高く、発光効率が高く、かつ耐久性に優れる発光素子の提
供にある。また発光素子に好適に用いることのできる錯体化合物の提供を目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　この課題は下記手段によって達成された。
　＜１＞
　一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であっ
て、下記一般式（ＩＩＩ）’で表される化合物の少なくとも一種を有機層に含有すること
を特徴とする有機電界発光素子。
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【化１０４】

（一般式（ＩＩＩ）’中、白金イオンと窒素原子を結ぶ実線は配位結合を表し、白金イオ
ンと炭素原子を結ぶ実線は共有結合あるいはイオン結合を表す。Ｒ３０１及びＲ３０２は
、各々独立に、アルキル基またはアリール基を表す。Ａｒ３１及びＡｒ３２は、各々独立
に、アリール基を表し、Ｒ３１及びＲ３２は、各々独立に、アリール基を表す。Ｒ３３１

、Ｒ３３２、Ｒ３４１及びＲ３４２は、水素原子を表す。Ｒ３５及びＲ３６は、フッ素原
子を表し、ｎ３５及びｎ３６は、各々独立に、０～４の整数を表す。）
　＜２＞
　前記一般式（ＩＩＩ）’で表される化合物が、下記一般式（ＩＩＩ）’’で表される化
合物である、上記＜１＞に記載の有機電界発光素子。
【化１０５】

（一般式（ＩＩＩ）’’中、白金イオンと窒素原子を結ぶ実線は配位結合を表し、白金イ
オンと炭素原子を結ぶ実線は共有結合あるいはイオン結合を表す。Ｒ３０１及びＲ３０２

は、各々独立に、メチル基またはフェニル基を表す。Ａｒ３１及びＡｒ３２は、フェニル
基を表し、Ｒ３１及びＲ３２は、フェニル基を表す。Ｒ３３１、Ｒ３３２、Ｒ３４１及び
Ｒ３４２は、水素原子を表す。Ｒ３５及びＲ３６は、フッ素原子を表し、ｎ３５及びｎ３

６は、各々独立に、１～３の整数を表す。）
　＜３＞
　下記一般式（ＩＩＩ）’’で表されることを特徴とする化合物。
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【化１０６】

（一般式（ＩＩＩ）’’中、白金イオンと窒素原子を結ぶ実線は配位結合を表し、白金イ
オンと炭素原子を結ぶ実線は共有結合あるいはイオン結合を表す。Ｒ３０１及びＲ３０２

は、各々独立に、メチル基またはフェニル基を表す。Ａｒ３１及びＡｒ３２は、フェニル
基を表し、Ｒ３１及びＲ３２は、フェニル基を表す。Ｒ３３１、Ｒ３３２、Ｒ３４１及び
Ｒ３４２は、水素原子を表す。Ｒ３５及びＲ３６は、フッ素原子を表し、ｎ３５及びｎ３

６は、各々独立に、１～３の整数を表す。）
　なお、本発明は、上記＜１＞～＜３＞に関するものであるが、参考のため、その他の事
項（例えば下記（１）～（８）に記載の事項等）についても記載した。
【０００６】
　（１）一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子
であって、下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を有機層に含有すること
を特徴とする有機電界発光素子。
【０００７】

【化１】

【０００８】
　（一般式(Ｉ)中、Ｍは金属イオン、Ｑ11、Ｑ12、Ｑ13及びＱ14は、各々独立に、Ｍに配
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位する原子群、Ｌ10、Ｌ11、Ｌ12及びＬ13は、各々独立に、単結合、二重結合または連結
基を表し、Ｑ11、Ｑ12、Ｑ13及びＱ14とＭを結ぶ実線は、共有結合、イオン結合、配位結
合のいずれかを表す。ｎ10は０もしくは１で、ｎ10＝０の場合はＱ13とＱ14の間に結合は
存在しない。ｍ11、ｍ12、ｍ13及びｍ14は、各々独立に、０以上の整数で、少なくともひ
とつは１以上である。Ａｒ11、Ａｒ12、Ａｒ13及びＡｒ14は、各々独立に、アリール基ま
たはヘテロアリール基を表し、Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13及びＲ14は、各々独立に、水素原子また
は置換基を表す。）
【０００９】
　（２）一般式（Ｉ）中の金属イオンＭが、白金イオン、イリジウムイオン、レニウムイ
オン、パラジウムイオン、ロジウムイオン、ルテニウムイオン、および銅イオンの群から
選ばれたイオンであることを特徴とする、上記（１）に記載の有機電界発光素子。
【００１０】
　（３）一般式（Ｉ）中の金属イオンＭが、白金イオン、イリジウムイオン、パラジウム
イオン、およびロジウムイオンの群から選ばれたイオンであることを特徴とする、上記（
１）または（２）に記載の有機電界発光素子。
【００１１】
　（４）一般式（Ｉ）における置換基がアルキル基、アリール基またはヘテロアリール基
であることを特徴とする、上記（１）～（３）のいずれかに記載の有機電界発光素子。
【００１２】
　（５）一般式(Ｉ)で表される化合物が、下記一般式(ＩＩ)で表される化合物であること
を特徴とする、上記（１）～（４）のいずれかに記載の有機電界発光素子。
【００１３】
【化２】

【００１４】
　（一般式(ＩＩ)中、Ｑ21、Ｑ22、Ｑ23及びＱ24は、各々独立に、白金イオンに配位する
原子群、Ｌ20、Ｌ21及びＬ22は、各々独立に、単結合、二重結合または連結基を表し、Ｑ
21、Ｑ22、Ｑ23及びＱ24と白金イオンを結ぶ実線は共有結合、イオン結合、配位結合のい
ずれかを表している。ｍ21、ｍ22は、各々独立に、０以上の整数で、少なくともひとつは
１以上である。Ａｒ21及びＡｒ22は、各々独立に、アリール基またはヘテロアリール基、
Ｒ21及びＲ22は、各々独立に、水素原子または置換基を表す。）
【００１５】
　（６）一般式（ＩＩ）における置換基がアルキル基、アリール基またはヘテロアリール
基であることを特徴とする、上記（５）に記載の有機電界発光素子。
【００１６】
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　（７）一般式(Ｉ)で表される化合物が、下記一般式（ＩＩＩ）で表される化合物である
ことを特徴とする、上記（１）～（６）のいずれかに記載の有機電界発光素子。
【００１７】
【化３】

【００１８】
　（一般式(ＩＩＩ)中、白金イオンと窒素原子を結ぶ実線は配位結合を表し、白金イオン
と炭素原子を結ぶ実線は共有結合あるいはイオン結合を表す。Ｒ301及びＲ302は、各々独
立に、水素原子または置換基を表す。Ａｒ31及びＡｒ32は、各々独立に、アリール基また
はヘテロアリール基を表し、Ｒ31及びＲ32は、各々独立に、水素原子または置換基を表す
。Ｒ331、Ｒ332、Ｒ341及びＲ342は、各々独立に、水素原子または置換基を表す。Ｒ35及
びＲ36は、各々独立に、置換基を表し、ｎ35及びｎ36は、各々独立に、０～４の整数を表
す。）
【００１９】
　（８）上記（７）に記載の一般式(ＩＩＩ)で表されることを特徴とする化合物。
【発明の効果】
【００２０】
　本発明の発光素子は、少なくとも外部量子効率及び最高輝度に優れる。また特定の置換
基を有する場合、耐久性にも優れる。本発明の錯体化合物は、発光素子に好適に用いるこ
とができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２１】
　本発明の有機電界発光素子（以下、本発明の素子と呼ぶことがある。）は、一対の電極
間に、発光層を含む少なくとも一層の有機層（有機化合物のみから成る層であっても良い
し、無機化合物を含有する有機層であっても良い）を有する有機電界発光素子であって、
任意の、一対の電極に挟まれる層中に、下記一般式(Ｉ)で表される化合物を含有すること
を特徴とする。
【００２２】
　一般式(Ｉ)で表される化合物について説明する。
【００２３】
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【化４】

【００２４】
　一般式（Ｉ）において、Ｍは金属イオンを表す。金属イオンとしては特に限定されない
が、白金イオン、イリジウムイオン、レニウムイオン、パラジウムイオン、ロジウムイオ
ン、ルテニウムイオン、銅イオン、ユーロピウムイオン、ガドリニウムイオン、テルビウ
ムイオンが好ましく、白金イオン、イリジウムイオン、パラジウムイオン、レニウムイオ
ンがより好ましく、白金イオン、イリジウムイオンがさらに好ましく、白金イオンが特に
好ましい。
【００２５】
　Ｑ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14はそれぞれＭに配位する原子群を表す。Ｑ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ
14に含まれ、かつ、Ｍに配位する原子としては、窒素原子、酸素原子、硫黄原子、炭素原
子が好ましく、窒素原子、酸素原子、炭素原子がより好ましい。
【００２６】
　ＭとＱ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14でそれぞれ形成される結合は、共有結合であってもイオン
結合であっても配位結合であってもよい。Ｑ11、Ｌ10、Ｑ12、Ｌ11、Ｑ13、Ｌ12、Ｑ14、
Ｌ13により構成される配位子は、アニオン性配位子（少なくとも一つのアニオンが金属と
結合する配位子）であることが好ましい。アニオン性配位子中のアニオンの数は、１～３
が好ましく、１、２がより好ましく、２がさらに好ましい。
【００２７】
　Ｍに炭素原子で配位するＱ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14としては特に限定されないが、イミノ
配位子、芳香族炭素環配位子（例えばベンゼン配位子、ナフタレン配位子、アントラセン
配位子、フェナントラセン配位子など）、ヘテロ環配位子（例えばチオフェン配位子、ピ
リジン配位子、ピラジン配位子、ピリミジン配位子、チアゾール配位子、オキサゾール配
位子、ピロール配位子、イミダゾール配位子、及び、それらを含む縮環体（例えばキノリ
ン配位子、ベンゾチアゾール配位子など）およびこれらの互変異性体）である。
【００２８】
　Ｍに窒素原子で配位するＱ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14としては特に限定されないが、含窒素
へテロ環配位子｛例えば、ピリジン配位子、ピラジン配位子、ピリミジン配位子、ピリダ
ジン配位子、トリアジン配位子、チアゾール配位子、オキサゾール配位子、ピロール配位
子、イミダゾール配位子、ピラゾール配位子、トリアゾール配位子、オキサジアゾール配
位子、チアジアゾール配位子、及び、それらを含む縮環体（例えば、キノリン配位子、ベ
ンズオキサゾール配位子、ベンズイミダゾール配位子など）、及び、これらの互変異性体
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｝、アミノ配位子｛アルキルアミノ配位子（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは
炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１０であり、例えばメチルアミノなどが挙げ
られる。）、アリールアミノ配位子（例えばフェニルアミノなどが挙げられる。）、アシ
ルアミノ配位子（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ま
しくは炭素数２～１０であり、例えばアセチルアミノ、ベンゾイルアミノなどが挙げられ
る。）、アルコキシカルボニルアミノ配位子（好ましくは炭素数２～３０、より好ましく
は炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１２であり、例えばメトキシカルボニルア
ミノなどが挙げられる。）、アリールオキシカルボニルアミノ配位子（好ましくは炭素数
７～３０、より好ましくは炭素数７～２０、特に好ましくは炭素数７～１２であり、例え
ばフェニルオキシカルボニルアミノなどが挙げられる。）、スルホニルアミノ配位子（好
ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１
２であり、例えばメタンスルホニルアミノ、ベンゼンスルホニルアミノなどが挙げられる
。）｝、イミノ配位子などが挙げられる。これらの配位子はさらに置換されていても良い
。
【００２９】
　Ｍに酸素原子で配位するＱ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14としては特に限定されないが、アルコ
キシ配位子（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましく
は炭素数１～１０であり、例えばメトキシ、エトキシ、ブトキシ、２－エチルヘキシロキ
シなどが挙げられる。）、アリールオキシ配位子（好ましくは炭素数６～３０、より好ま
しくは炭素数６～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフェニルオキシ、
１－ナフチルオキシ、２－ナフチルオキシなどが挙げられる。）、ヘテロ環オキシ配位子
（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１
～１２であり、例えばピリジルオキシ、ピラジルオキシ、ピリミジルオキシ、キノリルオ
キシなどが挙げられる。）、アシルオキシ配位子（好ましくは炭素数２～３０、より好ま
しくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１０であり、例えばアセトキシ、ベン
ゾイルオキシなどが挙げられる。）、シリルオキシ配位子（好ましくは炭素数３～４０、
より好ましくは炭素数３～３０、特に好ましくは炭素数３～２４であり、例えばトリメチ
ルシリルオキシ、トリフェニルシリルオキシなどが挙げられる。）、カルボニル配位子（
例えばケトン配位子、エステル配位子、アミド配位子など）、エーテル配位子（例えばジ
アルキルエーテル配位子、ジアリールエーテル配位子、フリル配位子など）などが挙げら
れる。
【００３０】
　Ｍに硫黄原子で配位するＱ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14としては特に限定されないが、アルキ
ルチオ配位子（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好まし
くは炭素数１～１２であり、例えばメチルチオ、エチルチオなどが挙げられる。）、アリ
ールチオ配位子（好ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭素数６～２０、特に好ま
しくは炭素数６～１２であり、例えばフェニルチオなどが挙げられる。）、ヘテロ環チオ
配位子（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭
素数１～１２であり、例えばピリジルチオ、２－ベンズイミゾリルチオ、２－ベンズオキ
サゾリルチオ、２－ベンズチアゾリルチオなどが挙げられる。）、チオカルボニル配位子
（例えばチオケトン配位子、チオエステル配位子など）、チオエーテル配位子（例えばジ
アルキルチオエーテル配位子、ジアリールチオエーテル配位子、チオフリル配位子など）
などが挙げられる。これらの置換配位子は更に置換されてもよい。
【００３１】
　Ｑ13、Ｑ14は芳香族炭素環配位子、アルキルオキシ配位子、アリールオキシ配位子、エ
ーテル配位子、アルキルチオ配位子、アリールチオ配位子、アルキルアミノ配位子、アリ
ールアミノ配位子、アシルアミノ配位子、含窒素へテロ環配位子（例えばピリジン配位子
、ピラジン配位子、ピリミジン配位子、ピリダジン配位子、トリアジン配位子、チアゾー
ル配位子、オキサゾール配位子、ピロール配位子、イミダゾール配位子、トリアゾール配
位子、オキサジアゾール配位子、チアジアゾール配位子、及び、それらを含む縮配位子体
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（例えば、キノリン配位子、ベンズオキサゾール配位子、ベンズイミダゾール配位子など
）、及び、これらの互変異性体）などが好ましく、芳香族炭素環配位子、アリールオキシ
配位子、アリールチオ配位子、アリールアミノ配位子、並びにピリジン配位子、ピラジン
配位子、イミダゾール配位子、及び、それらを含む縮配位子体（例えば、キノリン配位子
、キノキサリン配位子、ベンズイミダゾール配位子など）、及び、これらの互変異性体が
より好ましく、芳香族炭素環配位子、アリールオキシ配位子、アリールチオ配位子、アリ
ールアミノ配位子がさらに好ましく、芳香族炭素環配位子が特に好ましい。
【００３２】
　Ｑ11、Ｑ12はＭと配位結合を形成する配位子が好ましい。Ｍと配位結合を形成する配位
子としては、ピリジン環、ピラジン環、ピリミジン環、トリアジン環、チアゾール環、オ
キサゾール環、ピロール環、トリアゾール環、及び、それらを含む縮環体（例えば、キノ
リン環、ベンズオキサゾール環、ベンズイミダゾール環、インドレニン環など）及び、こ
れらの互変異性体が好ましく、ピリジン環、ピラジン環、ピリミジン環、ピロール環、及
び、それらを含む縮環体（例えば、キノリン環、ベンズピロールなど）、及び、これらの
互変異性体がより好ましく、ピリジン環、ピラジン環、ピリミジン環、及びそれらを含む
縮環体（例えば、キノリン環など）がさらに好ましく、ピリジン環、及び、ピリジン環を
含む縮環体（例えば、キノリン環など）が特に好ましい。
【００３３】
　Ｌ10、Ｌ11、Ｌ12、Ｌ13はそれぞれ連結基、単結合、または二重結合を表す。連結基と
しては特に限定されないが、例えば、カルボニル連結基（－ＣＯ－）、チオカルボニル連
結基（－ＣＳ－）、アルキレン基、アルケニレン基、アリーレン基、ヘテロアリーレン基
、酸素原子連結基（－Ｏ－）、窒素原子連結基（例えば、窒素原子を含む連結基）、珪素
原子連結基（例えば、珪素原子を含む連結基）、及び、これらの組み合わせからなる連結
基などが挙げられる。
【００３４】
　Ｌ10、Ｌ11、Ｌ12、Ｌ13はそれぞれ単結合、二重結合、カルボニル連結基、アルキレン
連結基、アルケニレン基が好ましく、Ｌ10は単結合、アルキレン基がより好ましく、アル
キレン基がさらに好ましい。Ｌ11、Ｌ12は単結合、アルケニレン基がより好ましく、単結
合がさらに好ましい。Ｌ13は単結合、アルキレン基がより好ましく、アルキレン基がさら
に好ましい。
【００３５】
　Ｍ、Ｑ11、Ｌ10、Ｑ12で形成される環、Ｍ、Ｑ11、Ｌ11、Ｑ13で形成される環、Ｍ、Ｑ
12、Ｌ12、Ｑ14で形成される環は、Ｍ、Ｑ13、Ｌ13、Ｑ14で形成される環は、それぞれ環
員数４～１０が好ましく、環員数５～７がより好ましく、環員数５または６がさらに好ま
しい。
【００３６】
　ｎ10は０もしくは１を表し、ｎ10が０の場合は、Ｑ13とＱ14が連結して環を形成するこ
とはなく、ｎ10が１の場合は、Ｑ13とＱ14が連結して環を形成する。ｎ10は０が好ましい
。
【００３７】
　Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13、Ｒ14はそれぞれ水素原子または置換基を表す。置換基としては特に
限定されないが、例えば、アルキル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素
数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１０であり、例えばメチル、エチル、ｉｓｏ－プ
ロピル、ｔｅｒｔ－ブチル、ｎ－オクチル、ｎ－デシル、ｎ－ヘキサデシル、シクロプロ
ピル、シクロペンチル、シクロヘキシルなどが挙げられる。）、アルケニル基（好ましく
は炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１０であ
り、例えばビニル、アリル、２－ブテニル、３－ペンテニルなどが挙げられる。）、アル
キニル基（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは
炭素数２～１０であり、例えばプロパルギル、３－ペンチニルなどが挙げられる。）、ア
リール基（好ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭素数６～２０、特に好ましくは
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炭素数６～１２であり、例えばフェニル、ｐ－メチルフェニル、ナフチル、アントラニル
などが挙げられる。）、アミノ基（好ましくは炭素数０～３０、より好ましくは炭素数０
～２０、特に好ましくは炭素数０～１０であり、例えばアミノ、メチルアミノ、ジメチル
アミノ、ジエチルアミノ、ジベンジルアミノ、ジフェニルアミノ、ジトリルアミノなどが
挙げられる。）、アルコキシ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～
２０、特に好ましくは炭素数１～１０であり、例えばメトキシ、エトキシ、ブトキシ、２
－エチルヘキシロキシなどが挙げられる。）、アリールオキシ基（好ましくは炭素数６～
３０、より好ましくは炭素数６～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフ
ェニルオキシ、１－ナフチルオキシ、２－ナフチルオキシなどが挙げられる。）、ヘテロ
環オキシ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましく
は炭素数１～１２であり、例えばピリジルオキシ、ピラジルオキシ、ピリミジルオキシ、
キノリルオキシなどが挙げられる。）、アシル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ま
しくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばアセチル、ベンゾ
イル、ホルミル、ピバロイルなどが挙げられる。）、アルコキシカルボニル基（好ましく
は炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１２であ
り、例えばメトキシカルボニル、エトキシカルボニルなどが挙げられる。）、アリールオ
キシカルボニル基（好ましくは炭素数７～３０、より好ましくは炭素数７～２０、特に好
ましくは炭素数７～１２であり、例えばフェニルオキシカルボニルなどが挙げられる。）
、アシルオキシ基（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好
ましくは炭素数２～１０であり、例えばアセトキシ、ベンゾイルオキシなどが挙げられる
。）、アシルアミノ基（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特
に好ましくは炭素数２～１０であり、例えばアセチルアミノ、ベンゾイルアミノなどが挙
げられる。）、アルコキシカルボニルアミノ基（好ましくは炭素数２～３０、より好まし
くは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１２であり、例えばメトキシカルボニル
アミノなどが挙げられる。）、アリールオキシカルボニルアミノ基（好ましくは炭素数７
～３０、より好ましくは炭素数７～２０、特に好ましくは炭素数７～１２であり、例えば
フェニルオキシカルボニルアミノなどが挙げられる。）、スルホニルアミノ基（好ましく
は炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であ
り、例えばメタンスルホニルアミノ、ベンゼンスルホニルアミノなどが挙げられる。）、
スルファモイル基（好ましくは炭素数０～３０、より好ましくは炭素数０～２０、特に好
ましくは炭素数０～１２であり、例えばスルファモイル、メチルスルファモイル、ジメチ
ルスルファモイル、フェニルスルファモイルなどが挙げられる。）、カルバモイル基（好
ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１
２であり、例えばカルバモイル、メチルカルバモイル、ジエチルカルバモイル、フェニル
カルバモイルなどが挙げられる。）、アルキルチオ基（好ましくは炭素数１～３０、より
好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばメチルチオ、
エチルチオなどが挙げられる。）、アリールチオ基（好ましくは炭素数６～３０、より好
ましくは炭素数６～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフェニルチオな
どが挙げられる。）、ヘテロ環チオ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素
数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばピリジルチオ、２－ベンズイ
ミゾリルチオ、２－ベンズオキサゾリルチオ、２－ベンズチアゾリルチオなどが挙げられ
る。）、スルホニル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特
に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばメシル、トシルなどが挙げられる。）、スル
フィニル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましく
は炭素数１～１２であり、例えばメタンスルフィニル、ベンゼンスルフィニルなどが挙げ
られる。）、ウレイド基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、
特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばウレイド、メチルウレイド、フェニルウレ
イドなどが挙げられる。）、リン酸アミド基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましく
は炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばジエチルリン酸アミド
、フェニルリン酸アミドなどが挙げられる。）、ヒドロキシ基、メルカプト基、ハロゲン
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原子（例えばフッ素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子）、シアノ基、スルホ基、カ
ルボキシル基、ニトロ基、ヒドロキサム酸基、スルフィノ基、ヒドラジノ基、イミノ基、
ヘテロ環基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～１２であり、ヘテロ
原子としては、例えば窒素原子、酸素原子、硫黄原子、具体的には例えばイミダゾリル、
ピリジル、キノリル、フリル、チエニル、ピペリジル、モルホリノ、ベンズオキサゾリル
、ベンズイミダゾリル、ベンズチアゾリル、カルバゾリル基、アゼピニル基などが挙げら
れる。）、シリル基（好ましくは炭素数３～４０、より好ましくは炭素数３～３０、特に
好ましくは炭素数３～２４であり、例えばトリメチルシリル、トリフェニルシリルなどが
挙げられる。）、シリルオキシ基（好ましくは炭素数３～４０、より好ましくは炭素数３
～３０、特に好ましくは炭素数３～２４であり、例えばトリメチルシリルオキシ、トリフ
ェニルシリルオキシなどが挙げられる。）などが挙げられる。置換基として好ましくはア
ルキル基、アルケニル基、アシル基、アルコキシカルボニル基、アリールオキシカルボニ
ル基、カルバモイル基、リン酸アミド基、シリル基、アリール基またはヘテロアリール基
であり、より好ましくはアルキル基、アシル基、アルコキシカルボニル基、アリールオキ
シカルボニル基、カルバモイル基、シリル基、アリール基またはヘテロアリール基であり
、特に好ましくはアルキル基、アリール基またはヘテロアリール基である。これらの置換
基は更に置換されてもよい。
【００３８】
　Ａｒ11、Ａｒ12、Ａｒ13、Ａｒ14はアリール基またはヘテロアリール基を表す。アリー
ル基またはヘテロアリール基としては特に限定されないが、例えば、アリール基として好
ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭素数６～２０、さらに好ましくは炭素数６～
１２であり、例えばフェニル、ｐ－メチルフェニル、ナフチル、アントラニルなどが挙げ
られ、ヘテロアリール基として好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～１
２であり、ヘテロ原子としては、例えば窒素原子、酸素原子、硫黄原子であり、具体的に
は例えばイミダゾリル基、ピリジル基、キノリル基、フリル基、チエニル基、ピペリジル
基、モルホリノ基、ベンズオキサゾリル基、ベンズイミダゾリル基、ベンズチアゾリル基
、カルバゾリル基、アゼピニル基などが挙げられる。Ａｒ11、Ａｒ12、Ａｒ13、Ａｒ14は
好ましくは、アントラニル基、ナフチル基、フェニル基、ピリジル基、キノリル基、カル
バゾリル基であり、より好ましくはナフチル基、フェニル基、ピリジル基、キノリル基で
あり、特に好ましくはフェニル基である。
【００３９】
　Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13、Ｒ14が水素原子でない場合には、Ａｒ11とＲ11、Ａｒ12とＲ12、Ａ
ｒ13とＲ13、Ａｒ14 とＲ14は、それぞれ互いに連結して環構造を形成していてもよい。
Ａｒ11、Ｒ11、窒素原子で形成される環、Ａｒ12、Ｒ12、窒素原子で形成される環、Ａｒ
13、Ｒ13、窒素原子で形成される環、Ａｒ14、Ｒ14、窒素原子で形成される環は、それぞ
れ環員数４～１０が好ましく、環員数５～７がより好ましく、環員数５または６(例えば
、ピロール環、ピロリジン環、ピペリジン環など)がさらに好ましい。
【００４０】
　Ａｒ11、Ａｒ12、Ａｒ13、Ａｒ14は、それぞれＱ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14と連結して環を
形成していてもよく、Ｒ11、Ｒ12、Ｒ13、Ｒ14が水素原子でない場合には、Ｒ11、Ｒ12、
Ｒ13、Ｒ14は、それぞれＱ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14と連結して環を形成していてもよい。Ａ
ｒ11と Ｑ11、Ａｒ12とＱ12、Ａｒ13とＱ13、Ａｒ14とＱ14、Ｒ11とＱ11、Ｒ12とＱ12、
Ｒ13とＱ13、Ｒ14とＱ14が窒素原子とそれぞれ形成する環は、環員数４～１０が好ましく
、環員数５～７がより好ましく、環員数６がさらに好ましい。
【００４１】
　ｍ11、ｍ12、ｍ13、ｍ14は０～２０の整数で、少なくともひとつは０ではなく、好まし
くはｍ11とｍ12が１～３で、ｍ13、ｍ14が０であり、さらに好ましくはｍ11とｍ12が１で
、ｍ13、ｍ14が０である。
【００４２】
　一般式(Ｉ)で表される化合物は好ましくは一般式(ＩＩ)で表される化合物である。
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【化５】

【００４４】
　一般式(ＩＩ)で表される化合物について説明する。
【００４５】
　Ｑ21、Ｑ22、Ｑ23、Ｑ24はそれぞれ前記Ｑ11、Ｑ12、Ｑ13、Ｑ14と同義であり、好まし
い範囲も同じである。
【００４６】
　Ｌ20、Ｌ21、Ｌ22はそれぞれ前記Ｌ10、Ｌ11、Ｌ12と同義であり、好ましい範囲も同じ
である。
【００４７】
　Ｒ21、Ｒ22はそれぞれ前記Ｒ11、Ｒ12と同義であり、好ましい範囲も同じである。
【００４８】
　Ａｒ21、Ａｒ22はそれぞれ前記Ａｒ11、Ａｒ12と同義であり、好ましい範囲も同じであ
る。
【００４９】
　ｍ21、ｍ22はそれぞれ前記ｍ11、ｍ12と同義であり、好ましい範囲も同じである。
【００５０】
　一般式(Ｉ)及び 一般式(ＩＩ)で表される化合物は一般式(ＩＩＩ)で表される化合物で
あることが好ましい。
【００５１】
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【化６】

【００５２】
　Ｒ301、Ｒ302は水素原子または置換基を表す。置換基としては、前記Ｒ11～Ｒ14で説明
した基が挙げられる。Ｒ301、Ｒ302としては、アルキル基、アリール基、ヘテロアリール
基、シアノ基、水素原子が好ましく、さらに好ましくはアルキル基、アリール基であり、
特に好ましくはメチル基、フェニル基である。
【００５３】
　Ｒ301、Ｒ302は互いに連結して環構造を形成していてもよく、形成される環構造の環員
数は好ましくは３～８であり、さらに好ましくは５～６である。
【００５４】
　Ｒ31、Ｒ32は前記Ｒ21、Ｒ22と同義であり、好ましい範囲も同じであり、特に好ましく
はフェニル基、メチル基である。
【００５５】
　Ａｒ31、Ａｒ32はそれぞれ前記Ａｒ21、Ａｒ22と同義であり、好ましい範囲も同じであ
る。
【００５６】
　Ｒ31、Ｒ32が水素原子でない場合には、Ａｒ31とＲ31、Ａｒ32 とＲ32は、それぞれ互
いに連結して環構造を形成していてもよい。Ａｒ31、Ｒ31、窒素原子で形成される環、Ａ
ｒ32、Ｒ32、窒素原子で形成される環は、それぞれ環員数４～１０が好ましく、環員数５
～７がより好ましく、環員数５または６(例えば、インドール環、イソインドール環、イ
ンドリン環、カルバゾール環、キノリン環、イソキノリン環など)がさらに好ましい。
【００５７】
　Ｒ331、Ｒ332、Ｒ341、Ｒ342は水素原子あるいは置換基を表す。置換基としては、前記
Ｒ11～Ｒ14で説明した基が挙げられる。Ｒ331、Ｒ332、Ｒ341、Ｒ342は、水素原子、アル
キル基、アミノ基が好ましく、水素原子、アルキル基がより好ましく、水素原子がさらに
好ましい。
【００５８】
　Ｒ331、Ｒ332、Ｒ341、Ｒ342が水素原子でない場合、Ｒ331、Ｒ332はＲ31、Ａｒ31と結
合して環構造を形成していてもよく、Ｒ341、Ｒ342はＲ32、Ａｒ32と結合して環構造を形
成していてもよい。形成される環構造の環員数は好ましくは５～８であり、さらに好まし
くは６である。
【００５９】
　Ｒ３５、Ｒ３６は置換基を表す。置換基としては、前記Ｒ２１で説明した基が挙げられ
る。Ｒ３５、Ｒ３６はハロゲン原子、シアノ基、アリール基が好ましく、ハロゲン原子、
シアノ基、フェニル基がより好ましく、フッ素原子、シアノ基がさらに好ましい。
【００６０】
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　ｎ35、ｎ36は０～４の整数を表し、好ましくは1～3である。Ｒ35、Ｒ36をそれぞれ複数
個有する場合、複数個のＲ35、Ｒ36は同じであっても異なってもよく、連結して環を形成
してもよい(例えば、ベンゼン縮環、ピリジン縮環、ピロール縮環、フラン縮環など)。
【００６１】
　本発明の一般式(Ｉ)で表される化合物は、その用途が限定されることはなく、有機層の
内いずれの層に含有されてもよいが、ホール注入層、ホール輸送層、発光層、電子輸送層
、電子注入層、励起子ブロック層、電荷ブロック層のいずれか、もしくは複数に含有され
るのが好ましく、発光層に含有されるのがより好ましく、特に発光層中の発光材料として
含有されるのが好ましい。
【００６２】
　一般式(Ｉ)で表される化合物の具体例を以下に挙げるが、本発明はこれらの化合物に限
定されることはない。
【００６３】
【化７】

【００６４】
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【化８】

【００６５】
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【００６６】
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【００６７】
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【００６８】
　一般式(Ｉ)で表される化合物は低分子化合物であっても良く、また、オリゴマー化合物
、ポリマー化合物（重量平均分子量（ポリスチレン換算）は好ましくは１０００～５００
００００、より好ましくは２０００～１００００００、さらに好ましくは３０００～１０
００００である。）であっても良い。一般式(Ｉ)で表される化合物は一般式(Ｉ)で表され
る構造を含むポリマー化合物であっても良い。ポリマー化合物の場合、前記一般式（１）
で表される構造がポリマー主鎖中に含まれても良く、また、ポリマー側鎖に含まれていて
も良い。また、ポリマー化合物の場合、ホモポリマー化合物であっても良く、共重合体で
あっても良い。本発明の化合物は低分子化合物が好ましい。
【００６９】
　一般式(Ｉ)で表される構造を含むポリマー化合物、オリゴマー化合物の具体例を以下に
挙げるが、本発明はこれらの化合物に限定されることはない。共重合体はランダム共重合
体、交互共重合体、ブロック共重合体のいずれでもよい。化学式中、ｍ：ｎはポリマーに
含まれる各モノマーのモル比を表し、ｍは１～１００、ｎは０～９９の数値を表し、ｍと
ｎの和は１００である。
【００７０】
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【化１２】

【００７１】
【化１３】

【００７２】
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　一般式(Ｉ)で表される化合物の合成法を記載するが、本発明はこれらの方法に限定され
ることはない。
【００７３】
　錯体化の反応は、例えば、配位子と金属源（例えば、塩化白金、塩化パラジウム、塩化
白金酸カリウム、塩化パラジウム酸ナトリウム、臭化白金、白金アセチルアセトン錯体な
ど）を溶媒（アセトニトリル、ベンゾニトリル、酢酸、エタノール、メトキシエタノール
、グリセロール、水、及び、これらの混合溶媒など）の存在下、もしくは、非存在下混合
し、合成することができる。反応を促進させる添加剤（トリフルオロメタンスルホン酸銀
、ピリジン、トリエチルアミンなど）を添加させても良いし、不活性ガス（窒素、アルゴ
ンなど）の存在下で反応させても良い。
【００７４】
　反応温度は特に限定されないが、－３０℃～４００℃が好ましく、０℃～３５０℃がよ
り好ましく、２５℃～３００℃がさらに好ましい。
【００７５】
　なお、合成法については、［実施例］中に例示化合物１を例としてさらに詳細に説明す
る。本発明の他の化合物は例示化合物１と類似の方法で合成できる。
【００７６】
　本発明の素子を構成する各要素について詳細に説明する。
【００７７】
＜基板＞
　本発明で使用する基板としては、有機層から発せられる光を散乱又は減衰させない基板
であることが好ましい。その具体例としては、ジルコニア安定化イットリウム（ＹＳＺ）
、ガラス等の無機材料、ポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンフタレート、ポリエ
チレンナフタレート等のポリエステル、ポリスチレン、ポリカーボネート、ポリエーテル
スルホン、ポリアリレート、ポリイミド、ポリシクロオレフィン、ノルボルネン樹脂、ポ
リ（クロロトリフルオロエチレン）等の有機材料が挙げられる。
　例えば、基板としてガラスを用いる場合、その材質については、ガラスからの溶出イオ
ンを少なくするため、無アルカリガラスを用いることが好ましい。また、ソーダライムガ
ラスを用いる場合には、シリカなどのバリアコートを施したものを使用することが好まし
い。有機材料の場合には、耐熱性、寸法安定性、耐溶剤性、電気絶縁性、及び加工性に優
れていることが好ましい。
【００７８】
　基板の形状、構造、大きさ等については、特に制限はなく、発光素子の用途、目的等に
応じて適宜選択することができる。一般的には、基板の形状としては、板状であることが
好ましい。基板の構造としては、単層構造であってもよいし、積層構造であってもよく、
また、単一部材で形成されていてもよいし、２以上の部材で形成されていてもよい。
【００７９】
　基板は、無色透明であっても、有色透明であってもよいが、有機発光層から発せられる
光を散乱又は減衰等させることがない点で、無色透明であることが好ましい。
【００８０】
　基板には、その表面又は裏面に透湿防止層（ガスバリア層）を設けることができる。
　透湿防止層（ガスバリア層）の材料としては、窒化珪素、酸化珪素などの無機物が好適
に用いられる。透湿防止層（ガスバリア層）は、例えば、高周波スパッタリング法などに
より形成することができる。熱可塑性基板を用いる場合には、更に必要に応じて、ハード
コート層、アンダーコート層などを設けてもよい。
【００８１】
＜陽極＞
　陽極は、通常、有機層に正孔を供給する電極としての機能を有していればよく、その形
状、構造、大きさ等については特に制限はなく、発光素子の用途、目的に応じて、公知の
電極材料の中から適宜選択することができる。前述のごとく、陽極は、通常透明陽極とし
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て設けられる。
【００８２】
　陽極の材料としては、例えば、金属、合金、金属酸化物、導電性化合物、又はこれらの
混合物が好適に挙げられる。陽極材料の具体例としては、アンチモンやフッ素等をドープ
した酸化錫（ＡＴＯ、ＦＴＯ）、酸化錫、酸化亜鉛、酸化インジウム、酸化インジウム錫
（ＩＴＯ）、酸化亜鉛インジウム（ＩＺＯ）等の導電性金属酸化物、金、銀、クロム、ニ
ッケル等の金属、さらにこれらの金属と導電性金属酸化物との混合物又は積層物、ヨウ化
銅、硫化銅などの無機導電性物質、ポリアニリン、ポリチオフェン、ポリピロールなどの
有機導電性材料、及びこれらとＩＴＯとの積層物などが挙げられる。この中で好ましいの
は、導電性金属酸化物であり、特に、生産性、高導電性、透明性等の点からはＩＴＯが好
ましい。
【００８３】
　陽極は、例えば、印刷方式、コーティング方式等の湿式方式、真空蒸着法、スパッタリ
ング法、イオンプレーティング法等の物理的方式、ＣＶＤ、プラズマＣＶＤ法等の化学的
方式などの中から、陽極を構成する材料との適性を考慮して適宜選択した方法に従って、
前記基板上に形成することができる。例えば、陽極の材料として、ＩＴＯを選択する場合
には、陽極の形成は、直流又は高周波スパッタ法、真空蒸着法、イオンプレーティング法
等に従って行うことができる。
【００８４】
　本発明の有機電界発光素子において、陽極の形成位置としては特に制限はなく、発光素
子の用途、目的に応じて適宜選択することができるが、前記基板上に形成されるのが好ま
しい。この場合、陽極は、基板における一方の表面の全部に形成されていてもよく、その
一部に形成されていてもよい。
【００８５】
　なお、陽極を形成する際のパターニングとしては、フォトリソグラフィーなどによる化
学的エッチングによって行ってもよいし、レーザーなどによる物理的エッチングによって
行ってもよく、また、マスクを重ねて真空蒸着やスパッタ等をして行ってもよいし、リフ
トオフ法や印刷法によって行ってもよい。
【００８６】
　陽極の厚みとしては、陽極を構成する材料により適宜選択することができ、一概に規定
することはできないが、通常、１０ｎｍ～５０μｍ程度であり、５０ｎｍ～２０μｍが好
ましい。
【００８７】
　陽極の抵抗値としては、１０3Ω／□以下が好ましく、１０2Ω／□以下がより好ましい
。陽極が透明である場合は、無色透明であっても、有色透明であってもよい。透明陽極側
から発光を取り出すためには、その透過率としては、６０％以上が好ましく、７０％以上
がより好ましい。
【００８８】
　なお、透明陽極については、沢田豊監修「透明電極膜の新展開」シーエムシー刊（１９
９９）に詳述があり、ここに記載される事項を本発明に適用することができる。耐熱性の
低いプラスティック基材を用いる場合は、ＩＴＯ又はＩＺＯを使用し、１５０℃以下の低
温で成膜した透明陽極が好ましい。
【００８９】
＜陰極＞
　陰極は、通常、有機層に電子を注入する電極としての機能を有していればよく、その形
状、構造、大きさ等については特に制限はなく、発光素子の用途、目的に応じて、公知の
電極材料の中から適宜選択することができる。
【００９０】
　陰極を構成する材料としては、例えば、金属、合金、金属酸化物、電気伝導性化合物、
これらの混合物などが挙げられる。具体例としてはアルカリ金属（たとえば、Ｌｉ、Ｎａ
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、Ｋ、Ｃｓ等）、アルカリ土類金属（たとえばＭｇ、Ｃａ等）、金、銀、鉛、アルミニウ
ム、ナトリウム－カリウム合金、リチウム－アルミニウム合金、マグネシウム－銀合金、
インジウム、イッテルビウム等の希土類金属、などが挙げられる。これらは、１種単独で
使用してもよいが、安定性と電子注入性とを両立させる観点からは、２種以上を好適に併
用することができる。
【００９１】
　これらの中でも、陰極を構成する材料としては、電子注入性の点で、アルカリ金属やア
ルカリ土類金属が好ましく、保存安定性に優れる点で、アルミニウムを主体とする材料が
好ましい。
　アルミニウムを主体とする材料とは、アルミニウム単独、アルミニウムと０．０１～１
０質量％のアルカリ金属又はアルカリ土類金属との合金若しくはこれらの混合物（例えば
、リチウム－アルミニウム合金、マグネシウム－アルミニウム合金など）をいう。
【００９２】
　なお、陰極の材料については、特開平２－１５５９５号公報、特開平５－１２１１７２
号公報に詳述されており、これらの広報に記載の材料は、本発明においても適用すること
ができる。
【００９３】
　陰極の形成方法については、特に制限はなく、公知の方法に従って行うことができる。
例えば、印刷方式、コーティング方式等の湿式方式、真空蒸着法、スパッタリング法、イ
オンプレーティング法等の物理的方式、ＣＶＤ、プラズマＣＶＤ法等の化学的方式などの
中から、前記した陰極を構成する材料との適性を考慮して適宜選択した方法に従って形成
することができる。例えば、陰極の材料として、金属等を選択する場合には、その１種又
は２種以上を同時又は順次にスパッタ法等に従って行うことができる。
【００９４】
　陰極を形成するに際してのパターニングは、フォトリソグラフィーなどによる化学的エ
ッチングによって行ってもよいし、レーザーなどによる物理的エッチングによって行って
もよく、マスクを重ねて真空蒸着やスパッタ等をして行ってもよいし、リフトオフ法や印
刷法によって行ってもよい。
【００９５】
　本発明において、陰極形成位置は特に制限はなく、有機層上の全部に形成されていても
よく、その一部に形成されていてもよい。
　また、陰極と前記有機層との間に、アルカリ金属又はアルカリ土類金属のフッ化物、酸
化物等による誘電体層を０．１～５ｎｍの厚みで挿入してもよい。この誘電体層は、一種
の電子注入層と見ることもできる。誘電体層は、例えば、真空蒸着法、スパッタリング法
、イオンプレーティング法等により形成することができる。
【００９６】
　陰極の厚みは、陰極を構成する材料により適宜選択することができ、一概に規定するこ
とはできないが、通常１０ｎｍ～５μｍ程度であり、５０ｎｍ～１μｍが好ましい。
　また、陰極は、透明であってもよいし、不透明であってもよい。なお、透明な陰極は、
陰極の材料を１～１０ｎｍの厚さに薄く成膜し、更にＩＴＯやＩＺＯ等の透明な導電性材
料を積層することにより形成することができる。
【００９７】
＜有機層＞
　本発明における有機層について説明する。本発明の素子は、発光層を含む少なくとも一
層の有機層を有しており、有機発光層以外の他の有機層としては、前述したごとく、正孔
輸送層、電子輸送層、正孔ブロック層、電子ブロック層、正孔注入層、電子注入層等の各
層が挙げられる。
【００９８】
－有機層の形成－
　本発明の有機電界発光素子において、有機層を構成する各層は、蒸着法やスパッタ法等
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の乾式製膜法、転写法、印刷法等いずれによっても好適に形成することができる。
【００９９】
－発光層－
　発光層は、電界印加時に、陽極、正孔注入層、又は正孔輸送層から正孔を受け取り、陰
極、電子注入層、又は電子輸送層から電子を受け取り、正孔と電子の再結合の場を提供し
て発光させる機能を有する層である。
　本発明における発光層は、発光材料のみで構成されていても良く、ホスト材料と発光材
料の混合層とした構成でも良い。発光材料は蛍光発光材料でも燐光発光材料であっても良
く、ドーパントは一種であっても二種以上であっても良い。ホスト材料は電荷輸送材料で
あることが好ましい。ホスト材料は一種であっても二種以上であっても良く、例えば、電
子輸送性のホスト材料とホール輸送性のホスト材料を混合した構成が挙げられる。さらに
、発光層中に電荷輸送性を有さず、発光しない材料を含んでいても良い。発光層としては
、発光材料として本発明の錯体を用いたものが好ましく、少なくとも一種のホスト材料と
本発明の錯体により構成されていることがより好ましい。
　また、発光層は一層であっても二層以上であってもよく、それぞれの層が異なる発光色
で発光してもよい。
【０１００】
　本発明に使用できる蛍光発光材料の例としては、例えば、ベンゾオキサゾール誘導体、
ベンゾイミダゾール誘導体、ベンゾチアゾール誘導体、スチリルベンゼン誘導体、ポリフ
ェニル誘導体、ジフェニルブタジエン誘導体、テトラフェニルブタジエン誘導体、ナフタ
ルイミド誘導体、クマリン誘導体、縮合芳香族化合物、ペリノン誘導体、オキサジアゾー
ル誘導体、オキサジン誘導体、アルダジン誘導体、ピラリジン誘導体、シクロペンタジエ
ン誘導体、ビススチリルアントラセン誘導体、キナクリドン誘導体、ピロロピリジン誘導
体、チアジアゾロピリジン誘導体、シクロペンタジエン誘導体、スチリルアミン誘導体、
ジケトピロロピロール誘導体、芳香族ジメチリディン化合物、８－キノリノール誘導体の
錯体やピロメテン誘導体の錯体に代表される各種錯体等、ポリチオフェン、ポリフェニレ
ン、ポリフェニレンビニレン等のポリマー化合物、有機シラン誘導体などの化合物等が挙
げられる。
【０１０１】
　また、本発明に使用できる燐光発光材料は、本発明の錯体の他に、例えば、遷移金属原
子又はランタノイド原子を含む錯体が挙げられる。
　遷移金属原子としては、特に限定されないが、好ましくは、ルテニウム、ロジウム、パ
ラジウム、タングステン、レニウム、オスミウム、イリジウム、及び白金が挙げられ、よ
り好ましくは、レニウム、イリジウム、及び白金である。
　ランタノイド原子としては、ランタン、セリウム、プラセオジム、ネオジム、サマリウ
ム、ユーロピウム、ガドリニウム、テルビウム、ジスプロシウム、ホルミウム、エルビウ
ム、ツリウム、イッテルビウム、ルテシウムが挙げられる。これらのランタノイド原子の
中でも、ネオジム、ユーロピウム、及びガドリニウムが好ましい。
【０１０２】
　錯体の配位子としては、例えば、G. Wilkinson等著，Comprehensive Coordination Che
mistry, Pergamon Press社１９８７年発行、H. Yersin著，「Photochemistry and Photop
hysics of Coordination Compounds」 Springer-Verlag社１９８７年発行、山本明夫著「
有機金属化学－基礎と応用－」裳華房社１９８２年発行等に記載の配位子などが挙げられ
る。
　具体的な配位子としては、好ましくは、ハロゲン配位子（好ましくは塩素配位子）、含
窒素ヘテロ環配位子（例えば、フェニルピリジン、ベンゾキノリン、キノリノール、ビピ
リジル、フェナントロリンなど）、ジケトン配位子（例えば、アセチルアセトンなど）、
カルボン酸配位子（例えば、酢酸配位子など）、一酸化炭素配位子、イソニトリル配位子
、シアノ配位子であり、より好ましくは、含窒素ヘテロ環配位子である。上記錯体は、化
合物中に遷移金属原子を一つ有してもよいし、また、２つ以上有するいわゆる複核錯体で
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あってもよい。異種の金属原子を同時に含有していてもよい。
【０１０３】
　燐光発光材料は、発光層中に、０．１～４０質量％含有されることが好ましく、０．５
～２０質量％含有されることがより好ましい。
【０１０４】
　また、本発明における発光層に含有されるホスト材料としては、例えば、カルバゾール
骨格を有するもの、ジアリールアミン骨格を有するもの、ピリジン骨格を有するもの、ピ
ラジン骨格を有するもの、トリアジン骨格を有するもの及びアリールシラン骨格を有する
ものや、後述の正孔注入層、正孔輸送層、電子注入層、電子輸送層の項で例示されている
材料が挙げられる。
【０１０５】
　発光層の厚さは、特に限定されるものではないが、通常、１ｎｍ～５００ｎｍであるの
が好ましく、５ｎｍ～２００ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍである
のが更に好ましい。
【０１０６】
－正孔注入層、正孔輸送層－
　正孔注入層、正孔輸送層は、陽極又は陽極側から正孔を受け取り陰極側に輸送する機能
を有する層である。正孔注入層、正孔輸送層は、具体的には、カルバゾール誘導体、トリ
アゾール誘導体、オキサゾール誘導体、オキサジアゾール誘導体、イミダゾール誘導体、
ポリアリールアルカン誘導体、ピラゾリン誘導体、ピラゾロン誘導体、フェニレンジアミ
ン誘導体、アリールアミン誘導体、アミノ置換カルコン誘導体、スチリルアントラセン誘
導体、フルオレノン誘導体、ヒドラゾン誘導体、スチルベン誘導体、シラザン誘導体、芳
香族第三級アミン化合物、スチリルアミン化合物、芳香族ジメチリディン系化合物、ポル
フィリン系化合物、有機シラン誘導体、カーボン等を含有する層であることが好ましい。
【０１０７】
　正孔注入層、正孔輸送層の厚さは、駆動電圧を下げるという観点から、各々５００ｎｍ
以下であることが好ましい。
　正孔輸送層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２００
ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。また、正
孔注入層の厚さとしては、０．１ｎｍ～２００ｎｍであるのが好ましく、０．５ｎｍ～１
００ｎｍであるのがより好ましく、１ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。
　正孔注入層、正孔輸送層は、上述した材料の一種又は二種以上からなる単層構造であっ
てもよいし、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０１０８】
－電子注入層、電子輸送層－
　電子注入層、電子輸送層は、陰極又は陰極側から電子を受け取り陽極側に輸送する機能
を有する層である。電子注入層、電子輸送層は、具体的には、トリアゾール誘導体、オキ
サゾール誘導体、オキサジアゾール誘導体、イミダゾール誘導体、フルオレノン誘導体、
アントラキノジメタン誘導体、アントロン誘導体、ジフェニルキノン誘導体、チオピラン
ジオキシド誘導体、カルボジイミド誘導体、フルオレニリデンメタン誘導体、ジスチリル
ピラジン誘導体、ナフタレン、ペリレン等の芳香環テトラカルボン酸無水物、フタロシア
ニン誘導体、８－キノリノール誘導体の錯体やメタルフタロシアニン、ベンゾオキサゾー
ルやベンゾチアゾールを配位子とする錯体に代表される各種錯体、有機シラン誘導体、等
を含有する層であることが好ましい。
【０１０９】
　電子注入層、電子輸送層の厚さは、駆動電圧を下げるという観点から、各々５０ｎｍ以
下であることが好ましい。
　電子輸送層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２００
ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。また、電
子注入層の厚さとしては、０．１ｎｍ～２００ｎｍであるのが好ましく、０．２ｎｍ～１
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００ｎｍであるのがより好ましく、０．５ｎｍ～５０ｎｍであるのが更に好ましい。
　電子注入層、電子輸送層は、上述した材料の一種又は二種以上からなる単層構造であっ
てもよいし、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０１１０】
－正孔ブロック層－
　正孔ブロック層は、陽極側から発光層に輸送された正孔が、陰極側に通りぬけることを
防止する機能を有する層である。本発明において、発光層と陰極側で隣接する有機層とし
て、正孔ブロック層を設けることができる。
　正孔ブロック層を構成する有機化合物の例としては、ＢＡｌｑ等のアルミニウム錯体、
トリアゾール誘導体、ＢＣＰ等のフェナントロリン誘導体、等が挙げられる。
　正孔ブロック層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２
００ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。
　正孔ブロック層は、上述した材料の一種又は二種以上からなる単層構造であってもよい
し、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０１１１】
＜保護層＞
　本発明において、有機ＥＬ素子全体は、保護層によって保護されていてもよい。
　保護層に含まれる材料としては、水分や酸素等の素子劣化を促進するものが素子内に入
ることを抑止する機能を有しているものであればよい。
　その具体例としては、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｐｂ、Ａｕ、Ｃｕ、Ａｇ、Ａｌ、Ｔｉ、Ｎｉ等の金
属、ＭｇＯ、ＳｉＯ、ＳｉＯ2、Ａｌ2Ｏ3、ＧｅＯ、ＮｉＯ、ＣａＯ、ＢａＯ、Ｆｅ2Ｏ3

、Ｙ2Ｏ3、ＴｉＯ2等の金属酸化物、ＳｉＮx、ＳｉＮxＯy等の金属窒化物、ＭｇＦ2、Ｌ
ｉＦ、ＡｌＦ3、ＣａＦ2等の金属フッ化物、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリメチル
メタクリレート、ポリイミド、ポリウレア、ポリテトラフルオロエチレン、ポリクロロト
リフルオロエチレン、ポリジクロロジフルオロエチレン、クロロトリフルオロエチレンと
ジクロロジフルオロエチレンとの共重合体、テトラフルオロエチレンと少なくとも１種の
コモノマーとを含むモノマー混合物を共重合させて得られる共重合体、共重合主鎖に環状
構造を有する含フッ素共重合体、吸水率１％以上の吸水性物質、吸水率０．１％以下の防
湿性物質等が挙げられる。
【０１１２】
　保護層の形成方法については、特に限定はなく、例えば、真空蒸着法、スパッタリング
法、反応性スパッタリング法、ＭＢＥ（分子線エピタキシ）法、クラスターイオンビーム
法、イオンプレーティング法、プラズマ重合法（高周波励起イオンプレーティング法）、
プラズマＣＶＤ法、レーザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、ガスソースＣＶＤ法、コーティング
法、印刷法、転写法を適用できる。
【０１１３】
＜封止＞
　本発明の素子は、封止容器を用いて素子全体を封止してもよい。封止容器と素子の間の
空間に水分吸収剤又は不活性液体を封入してもよい。水分吸収剤としては、特に限定され
ることはないが、例えば、酸化バリウム、酸化ナトリウム、酸化カリウム、酸化カルシウ
ム、硫酸ナトリウム、硫酸カルシウム、硫酸マグネシウム、五酸化燐、塩化カルシウム、
塩化マグネシウム、塩化銅、フッ化セシウム、フッ化ニオブ、臭化カルシウム、臭化バナ
ジウム、モレキュラーシーブ、ゼオライト、酸化マグネシウム等を挙げることができる。
不活性液体としては、特に限定されることはないが、例えば、パラフィン類、流動パラフ
ィン類、パーフルオロアルカンやパーフルオロアミン、パーフルオロエーテル等のフッ素
系溶剤、塩素系溶剤、シリコーンオイル類が挙げられる。
【０１１４】
　本発明の素子は、陽極と陰極との間に直流（必要に応じて交流成分を含んでもよい）電
圧（通常２ボルト～１５ボルト）、又は直流電流を印加することにより、発光を得ること
ができる。
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【０１１５】
　本発明の素子の駆動方法については、特開平２－１４８６８７号、同６－３０１３５５
号、同５－２９０８０号、同７－１３４５５８号、同８－２３４６８５号、同８－２４１
０４７号の各公報、特許第２７８４６１５号、米国特許５８２８４２９号、同６０２３３
０８号の各明細書、等に記載の駆動方法を適用することができる。
【０１１６】
　本発明の発光素子は、表示素子、ディスプレイ、バックライト、電子写真、照明光源、
記録光源、露光光源、読み取り光源、標識、看板、インテリア、光通信等の分野に好適に
使用できる。また、本発明の錯体化合物は、医療用途、蛍光増白剤、写真用材料、ＵＶ吸
収材料、レーザー色素、記録メディア用材料、インクジェット用顔料、カラーフィルター
用染料、色変換フィルター等にも適用可能である。
【実施例】
【０１１７】
　以下、実施例により本発明をさらに詳細に説明するが、本発明はこれらに限定されるも
のではない。
【０１１８】
＜合成例：例示化合物１の合成＞
　例示化合物１は下記スキームに従って合成した。
【０１１９】
【化１４】

【０１２０】
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化合物Ｂの合成
　窒素気流下、化合物Ａ（５．０ｇ）、酢酸パラジウム（７３ｍｇ）、ナトリウム－tert
－ブトキシド(１１．５ｇ)、キシレン（２０ｍL）の混合物に、トリ－tert－ブチルホス
フィン（０．３ｍｌ）、ブロモベンゼン（９．４ｍｌ）を加えて、１５０℃で3時間加熱
した。室温まで冷却後、水を加えて、酢酸エチルで抽出し、有機層を硫酸マグネシウムで
乾燥し、酢酸エチルを留去した。得られた粗体をシリカゲルカラムクロマトグラフィー（
ヘキサン：酢酸エチル＝２０：１）で精製することにより化合物Ｂを３．１３ｇ（収率３
２％）得た。
【０１２１】
化合物Ｃの合成
　窒素気流下、ドライアイスで冷却したテトラヒドロフラン（５ｍｌ）にｎ－ブチルリチ
ウムの１０Ｍヘキサン溶液（０．３６ｍｌ）、アセトニトリル（０．２１ｍｌ）を順次加
え、１０分間攪拌後、化合物Ｂ（０．３１ｇ）のテトラヒドロフラン溶液（４ｍｌ）を加
えて、室温まで昇温した。飽和塩化アンモニウム水溶液を加えて、酢酸エチルで抽出し、
有機層を硫酸マグネシウムで乾燥し、酢酸エチルを留去した。得られた粗体をシリカゲル
カラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝４：１）で精製することにより化合
物Ｃを０．２８ｇ（収率８７％）得た。
【０１２２】
化合物Ｄの合成
　化合物Ｂ（０．４３ｇ）、化合物Ｃ（０．３３ｇ）、水酸化カリウム（０．２７ｇ）を
メチルスルホキシド(４ｍｌ)に溶かして、１００℃で２０分間加熱した。室温まで冷却後
、希塩酸を加え、酢酸エチルで抽出し、有機層を硫酸マグネシウムで乾燥し、酢酸エチル
を留去した。得られた粗体をシリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチ
ル＝１０：１～５：１）で精製することにより化合物Ｄを０．３３ｇ（収率５５％）得た
。
【０１２３】
化合物Ｅの合成
　化合物Ｄ（０．３３ｇ）を濃塩酸（４ｍｌ）、イソプロピルアルコール（４ｍｌ）に溶
かして、５時間加熱還流した。冷却後、炭酸水素ナトリウム水溶液で中和し、酢酸エチル
で抽出し、有機層を硫酸マグネシウムで乾燥し、酢酸エチルを留去した。得られた粗体を
シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝９：１～４：１）で精製
することにより化合物Ｅを０．２３ｇ（収率４０％）得た。
【０１２４】
化合物Ｆの合成
　化合物Ｅ（０．２０ｇ）をテトラヒドロフラン（５ｍｌ）に溶かして、氷浴で冷却しな
がらリチウムジイソプロピルアミドの１．８Ｍテトラヒドロフラン－エチルベンゼン－ヘ
プタン溶液(０．３ｍｌ)を加え、引き続きヨウ化メチルの０．３５Ｍテトラヒドロフラン
溶液（１ｍｌ）を加えた。この操作を再度繰り返し、水を加えて、酢酸エチルで抽出し、
有機層を硫酸マグネシウムで乾燥し、酢酸エチルを留去した。得られた粗体をシリカゲル
カラムクロマトグラフィー（酢酸エチル）で精製することにより化合物Ｆを０．１７ｇ（
収率８１％）得た。
【０１２５】
化合物Ｇの合成
　窒素雰囲気下、化合物Ｆ（０．１７ｇ）、２、４－ジフルオロフェニルホウ酸（０．１
８ｇ）、酢酸パラジウム（６．３ｍｇ）、トリフェニルホスフィン（２９ｍｇ）、キシレ
ン（５ｍｌ）の混合物に炭酸カリウム(０．３１ｇ)水溶液（１ｍｌ）を加えて、１５０℃
で４時間攪拌した。室温まで冷却後、酢酸エチルで抽出し、有機層を硫酸マグネシウムで
乾燥し、酢酸エチルを留去した。得られた粗体をシリカゲルカラムクロマトグラフィー（
ヘキサン：酢酸エチル＝９：１）で精製することにより化合物Ｇを８４ｍｇ（収率４０％
）得た。
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【０１２６】
例示化合物１の合成
　窒素気流下、化合物Ｇ（８４ｍｇ）、塩化白金（３５ｍｇ）、ベンゾニトリル（１０ｍ
ｌ）の混合物を、１６０℃で４時間攪拌した。ベンゾニトリルを留去し、得られた粗体を
シリカゲルカラムクロマトグラフィー（塩化メチレン）で精製することにより例示化合物
１を６２ｍｇ（収率６０％）得た。
【０１２７】
＜有機電界発光素子の作製と評価＞
１．有機電界発光素子の作製
（１）本発明の有機電界発光素子（ＴＣ－２１）の作製
　０．５ｍｍ厚み、２．５ｃｍ角のＩＴＯ膜を有するガラス基板（ジオマテック社製、表
面抵抗１０Ω／□）を洗浄容器に入れ、２－プロパノール中で超音波洗浄した後、３０分
間ＵＶ－オゾン処理を行った。この透明陽極（ＩＴＯ膜）上に真空蒸着法にて以下の有機
化合物層を順次蒸着した。
　本発明の実施例における蒸着速度は、特に断りのない場合は０．１～２ｎｍ／秒である
。蒸着速度は水晶振動子を用いて測定した。以下に記載の膜厚も水晶振動子を用いて測定
したものである。
【０１２８】
（ホール注入層）
　銅フタロシアニン（ＣｕＰｃ）：膜厚１０ｎｍ
（ホール輸送層）
　ＮＰＤ：膜厚４０ｎｍ
（発光層）
　ＭＣＰ＝９２質量％、例示化合物１＝８質量％の混合層：膜厚３０ｎｍ
（電子輸送層）
　Ｂａｌｑ：膜厚１０ｎｍ
（電子注入層）
　Ａｌｑ：膜厚１０ｎｍ
【０１２９】
　上記ＣｕＰｃ、ＮＰＤ、ＭＣＰ、Ｂａｌｑ、Ａｌｑの化学構造を以下に示す。
【０１３０】
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【化１５】

【０１３１】
　最後にフッ化リチウム０．１ｎｍおよび金属アルミニウムをこの順に１００ｎｍ蒸着し
陰極とした。これを大気に触れさせること無く、アルゴンガスで置換したグローブボック
ス内に入れ、ステンレス製の封止缶及び紫外線硬化型の接着剤（ＸＮＲ５５１６ＨＶ、長
瀬チバ（株）製）を用いて封止し有機電界発光素子（ＴＣ－２１）を得た。
【０１３２】
（２）比較例の有機電界発光素子（ＴＣ－２２）の作製
　発光材料を、例示化合物１から国際公開第０４／１０８８５７号パンフレットに記載の
下記比較化合物１に変更する以外は、ＴＣ－２１と同様の方法で有機電界発光素子（ＴＣ
－２２）を作製した。
【０１３３】

【化１６】

【０１３４】
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２．有機電界発光素子の評価
　上記で得られた有機電界発光素子（ＴＣ－２１及び２２）に、直流定電圧（５Ｖ）を印
加したところ、共に、リン光発光材料に由来する青緑色に発光した。
　ＴＣ－２１はＴＣ－２２に比べて、最高輝度が１.５倍、駆動寿命が１.５倍であった。
【０１３５】
　上記実施例により、本発明の化合物（例示化合物１）を用いることにより、高効率かつ
高耐久性の有機電界発光素子が得られることが分った。また、他の本発明の化合物を用い
ても、同様な効果を得ることが出来る。
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