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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　陽極と、陰極と、前記陽極と前記陰極との間に設けられた有機薄膜層と、を備えた有機
エレクトロルミネッセンス素子であって、
　前記有機薄膜層は、ホスト材料と発光材料とを含有する発光層と、前記発光層よりも前
記陽極側に設けられた正孔輸送層と、を有し、前記正孔輸送層は、前記陽極から順に、第
１正孔輸送層および第２正孔輸送層を有し、前記第１正孔輸送層は下記一般式（１）で表
される化合物を含有し、前記第２正孔輸送層は下記一般式（２）で表される化合物を含有
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。
【化１】

（式中、Ｌ1は、置換もしくは無置換の環形成炭素数１０～４０のアリーレン基を表し、
Ａｒ1～Ａｒ4は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～６０のアリール基又は環形成原
子数６～６０のヘテロアリール基を表す。
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　一般式（１）で表される化合物はＬ1に対して非対称である。）
【化２】

（式中、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つは下記一般式（３）で表される基であり、Ａｒ

5～Ａｒ7中、一般式（３）でない基は下記一般式（４）又は（５）で表される基、あるい
は置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である。）
【化３】

（式中、Ｌ2は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ2が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ｒ1及びＲ2は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１６のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。隣接し
た複数のＲ1及びＲ2は互いに結合し、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を形成
してもよい。ａ及びｂは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。）
【化４】

（式中、Ｌ3は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ3が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
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ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　ｃおよびｄは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。
　Ｒ3及びＲ4は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
た複数のＲ3及びＲ4は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【化５】

（式中、Ｌ4は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ4が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ａｒ8は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基を表し、Ａｒ8が有
してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素
数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数
１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリ
ール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原
子又はシアノ基である。
　ｅは、０～３の整数を表し、ｆは、０～４の整数を表す。
　Ｒ5及びＲ6は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
た複数のＲ5及びＲ6は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【請求項２】
　前記一般式（１）において、Ｌ1がビフェニルジイル基である請求項１に記載の有機エ
レクトロルミネッセンス素子。
【請求項３】
　前記一般式（１）のＡｒ1～Ａｒ4が、それぞれ独立に、置換もしくは無置換のフェニル
基、置換もしくは無置換のビフェニリル基、置換もしくは無置換のターフェニリル基、置
換もしくは無置換のフェナントリル基、又は下記一般式（６）で表される請求項１又は２
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に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【化６】

（式中、Ｌ5は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン基を表し、Ｌ5

が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成
炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭
素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（
アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲ
ン原子又はシアノ基である。
　Ａｒ9は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基を表し、Ａｒ9が有
してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素
数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数
１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリ
ール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原
子又はシアノ基である。
　ｇは、１又は２を表す。
　Ｒ7は、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、
置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、置換もしくは無置換の
炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数１８～３０
のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５のアルキルアリールシリ
ル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは無置換の環形成炭素数６
～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。複数のＲ7は、互いに結合して
、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を形成してもよい。）
【請求項４】
　前記一般式（１）のＡｒ1～Ａｒ4が、それぞれ独立に、置換もしくは無置換のフェニル
基、置換もしくは無置換のビフェニル基、置換もしくは無置換のターフェニル基、又は置
換もしくは無置換のフェナントリル基である請求項１～３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。
【請求項５】
　前記一般式（１）のＡｒ1～Ａｒ4のうち少なくとも１つが下記一般式（６）で表される
請求項１～４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。

【化７】

（式中、Ｌ5は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン基を表し、Ｌ5

が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成
炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭
素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（
アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲ
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ン原子又はシアノ基である。
　Ａｒ9は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基を表し、Ａｒ9が有
してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素
数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数
１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリ
ール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原
子又はシアノ基である。
　ｇは、１又は２を表す。
　Ｒ7は、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、
置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、置換もしくは無置換の
炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数１８～３０
のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５のアルキルアリールシリ
ル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは無置換の環形成炭素数６
～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。複数のＲ7は、互いに結合して
、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を形成してもよい。）
【請求項６】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが前記一般式（４）又は
（５）で表される基である請求項１～５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。
【請求項７】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが前記一般式（４）で表
される基である請求項６に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項８】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが前記一般式（５）で表
される基である請求項６に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項９】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが下記一般式（７）で表
される請求項１～５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。

【化８】

（式中、Ｒ8～Ｒ10は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状
もしくは分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアル
キル基、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無
置換の環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８
～１５のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換も
しくは無置換の環形成炭素数６～１６のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
隣接した複数のＲ8～Ｒ10は互いに結合し、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基
を形成してもよい。ｈ、ｉ及びｊは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。）
【請求項１０】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも２つが前記一般式（３）で表
され、Ａｒ5～Ａｒ7のうち２つが一般式（３）で表される場合、２つの一般式（３）で表
される基が同一ではなく、また、Ａｒ5～Ａｒ7の３つが一般式（３）で表される基である
場合、３つの一般式（３）で表される基が同一ではない請求項１～９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。
【請求項１１】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表される請求項１～１０のい
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ずれかに記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１２】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6及びＡｒ7が置換もしくは無置換の炭素数６～４０の
アリール基である請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１３】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（３）で表され、Ａｒ7が置換もしくは
無置換の炭素数６～４０のアリール基である請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッ
センス素子。
【請求項１４】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6及びＡｒ7が前記一般式（４）で表される請求項１１
に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１５】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（３）で表され、Ａｒ7が前記一般式（
４）で表される請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１６】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6及びＡｒ7が前記一般式（５）で表される請求項１１
に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１７】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（３）で表され、Ａｒ7が前記一般式（
５）で表される請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１８】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6及びＡｒ7が前記一般式（７）で表される請求項１１
に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１９】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（３）で表され、Ａｒ7が前記一般式（
７）で表される請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項２０】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（４）で表され、Ａｒ7が前記一般式（
５）で表される請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項２１】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（４）で表され、Ａｒ7が前記一般式（
７）で表される請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項２２】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（４）で表され、Ａｒ7が置換もしくは
無置換の炭素数６～４０のアリール基である請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッ
センス素子。
【請求項２３】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（５）で表され、Ａｒ7が置換もしくは
無置換の炭素数６～４０のアリール基である請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッ
センス素子。
【請求項２４】
　前記一般式（２）において、Ａｒ6が前記一般式（７）で表され、Ａｒ7が置換もしくは
無置換の炭素数６～４０のアリール基である請求項１１に記載の有機エレクトロルミネッ
センス素子。
【請求項２５】
　前記正孔輸送層が、第１正孔輸送層のさらに陽極側に、電子受容性化合物を含有する層
を有する請求項１～２４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。
【請求項２６】
　前記電子受容性化合物が、下記一般式（１０）で表される請求項２５に記載の有機エレ
クトロルミネッセンス素子。



(7) JP 5492872 B2 2014.5.14

10

20

30

40

50

【化９】

[上記一般式（１０）中、Ｒ7～Ｒ12は、それぞれ独立にシアノ基、－ＣＯＮＨ2、カルボ
キシル基、もしくは－ＣＯＯＲ13（Ｒ13は、炭素数１～２０のアルキル基である。）を表
すか、又は、Ｒ7及びＲ8、Ｒ9及びＲ10、もしくはＲ11及びＲ12が、互いに結合して－Ｃ
Ｏ－Ｏ－ＣＯ－で示される基を表す。]
【請求項２７】
　前記電子受容性化合物が、下記一般式（１１）で表される請求項２５に記載の有機エレ
クトロルミネッセンス素子。
【化１０】

［上記一般式（１１）中、Ａｒ1は、環形成炭素数６～２４の縮合環、又は環形成原子数
６～２４の複素環である。ａｒ1及びａｒ2は、それぞれ互いに同一でも異なっていてもよ
く、下記式（ｉ）もしくは（ｉｉ）である。
【化１１】

｛式中、Ｘ1及びＸ2は互いに同一でも異なっていてもよく、下記式（ａ）～（ｇ）で表わ
される二価の基のいずれかである。

【化１２】

（式中、Ｒ21～Ｒ24は、それぞれ互いに同一でも異なっていてもよく、水素原子、置換も
しくは無置換の炭素数１～２０のフルオロアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数１～
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２０のアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０のアリール基又は置換もしくは
無置換の環形成原子数３～５０の複素環基であり、Ｒ22とＲ23は互いに結合して環を形成
してもよい。）｝
　一般式（１１）中のＲ1～Ｒ4は、それぞれ互いに同一でも異なっていてもよく、水素原
子、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数６
～５０の炭素数６～５０のアリール基、置換もしくは無置換の環形成原子数３～５０の複
素環基、ハロゲン原子、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のフルオロアルキル基、置
換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数１～２
０のフルオロアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０の炭素数６～５０のア
リールオキシ基、又はシアノ基である。Ｒ1～Ｒ4のうち互いに隣接するものは互いに結合
して環を形成してもよい。Ｙ1～Ｙ4は互いに同一でも異なっていてもよく、－Ｎ＝、－Ｃ
Ｈ＝、又はＣ（Ｒ5）＝であり、Ｒ5は、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルキル
基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０のアリール基、置換もしくは無置換の環形成原
子数３～５０の複素環基、ハロゲン原子、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のフルオ
ロアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは無置
換の炭素数１～２０のフルオロアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０の炭
素数６～５０のアリールオキシ基、又はシアノ基である。］
【請求項２８】
　陽極と、陰極と、前記陽極と前記陰極との間に設けられた有機薄膜層と、を備えた有機
エレクトロルミネッセンス素子であって、
　前記有機薄膜層は、ホスト材料と発光材料とを含有する発光層と、前記発光層よりも前
記陽極側に設けられた正孔輸送層と、を有し、前記正孔輸送層は、前記陽極から順に、電
子受容性化合物を含有する層及び第１正孔輸送層を有し、前記電子受容性化合物が下記一
般式（１０）で表され、前記第１正孔輸送層は下記一般式（２）で表される化合物を含有
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。
【化１３】

[上記一般式（１０）中、Ｒ7～Ｒ12は、それぞれ独立にシアノ基、－ＣＯＮＨ2、カルボ
キシル基、もしくは－ＣＯＯＲ13（Ｒ13は、炭素数１～２０のアルキル基である。）を表
すか、又は、Ｒ7及びＲ8、Ｒ9及びＲ10、もしくはＲ11及びＲ12が、互いに結合して－Ｃ
Ｏ－Ｏ－ＣＯ－で示される基を表す。]
【化１４】

（式中、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つは下記一般式（３）で表される基であり、Ａｒ

5～Ａｒ7中、一般式（３）でない基は下記一般式（４）又は（５）で表される基、あるい
は置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基であり、該アリール基が有してもよ
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い置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素数３～１
０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数１８～３
０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリール部分
の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基又はハロゲン原子であ
る。）
【化１５】

（式中、Ｌ2は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ2が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ｒ1及びＲ2は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１６のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。隣接し
た複数のＲ1及びＲ2は互いに結合し、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を形成
してもよい。ａ及びｂは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。）

【化１６】

（式中、Ｌ3は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ3が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　ｃおよびｄは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。
　Ｒ3及びＲ4は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
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無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
た複数のＲ3及びＲ4は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【化１７】

（式中、Ｌ4は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ4が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ａｒ8は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基を表し、Ａｒ8が有
してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素
数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数
１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリ
ール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原
子又はシアノ基である。
　ｅは、０～３の整数を表し、ｆは、０～４の整数を表す。
　Ｒ5及びＲ6は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
た複数のＲ5及びＲ6は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【請求項２９】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つは前記一般式（３）で表
される基であり、Ａｒ5～Ａｒ7中、一般式（３）でない基は前記一般式（４）又は（５）
で表される基、あるいは無置換の炭素数６～４０のアリール基である請求項２８に記載の
有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項３０】
　前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが前記一般式（４）又は
（５）で表される基である請求項２８又は２９に記載の有機エレクトロルミネッセンス素
子。
【請求項３１】
　前記正孔輸送層が、前記発光層に接合している請求項１～３０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。
【請求項３２】
　前記発光材料が、Ｉｒ，Ｐｔ，Ｏｓ，Ｃｕ，Ｒｕ，Ｒｅ，Ａｕから選択される金属を含
有する金属錯体化合物である請求項１～３１のいずれかに記載の有機エレクトロルミネッ
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センス素子。
【請求項３３】
　前記発光材料において、中心金属原子と配位子に含まれる炭素原子とが、オルトメタル
結合している請求項１～３２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。
【請求項３４】
　前記ホスト材料の励起３重項エネルギーギャップが、２．０ｅＶ以上３．２ｅＶ以下で
ある請求項１～３３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。
【請求項３５】
　前記陰極と前記有機薄膜層との界面領域に還元性ドーパントが添加されている請求項１
～３４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。
【請求項３６】
　前記発光層と前記陰極との間に電子注入層を有し、前記電子注入層が、含窒素環誘導体
を主成分として含有する請求項１～３５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】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、正孔輸送層に、特定の化合物を用いた有機エレクトロルミネッセンス素子（
以下、「有機ＥＬ素子」ということがある）に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機物質を使用した有機ＥＬ素子は、固体発光型の安価な大面積フルカラー表示素子と
しての用途が有望視され、多くの開発が行われている。一般に有機ＥＬ素子は、発光層及
び該層をはさんだ一対の対向電極から構成されている。発光は、両電極間に電界が印加さ
れると、陰極側から電子が注入され、陽極側から正孔が注入される。さらに、この電子が
発光層において正孔と再結合し、励起状態を生成し、励起状態が基底状態に戻る際にエネ
ルギーを光として放出する現象である。
【０００３】
　種々の形態の有機ＥＬ素子が知られている中、例えば、チオフェン構造を有する特定の
置換基を有する芳香族アミン誘導体やジアリールアミノ基が結合したカルバゾール骨格を
有する芳香族アミン誘導体を正孔注入材料や正孔輸送材料として用いた有機ＥＬ素子が提
案されている（例えば、特許文献１，２参照）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】ＷＯ２００８－０２３７５９
【特許文献２】ＷＯ２００８－０６２６３６
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかし、上記のような有機ＥＬ素子では、上記材料において分子構造の異なる分子間の
電荷移動がスムーズに進行しない場合があり、駆動電圧の上昇を招くことがあった。
　以上から、本発明は、駆動電圧を低下させるとともに、寿命が長く、実用的に優れた有
機ＥＬ素子を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明者等は、前記目的を達成するために鋭意研究を重ねた結果、特定のジアミン構造
を有する化合物を第１正孔輸送層材料として用い、ジベンゾフラン構造及びカルバゾール
構造を有する芳香族アミン誘導体を第２正孔輸送層材料として用いる、あるいは、特定の
電子受容性化合物を用い、かつ、ジベンゾフラン構造及びカルバゾール構造を有する芳香
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族アミン誘導体を第１正孔輸送材料として用いることで、駆動電圧が低く、寿命の長い有
機ＥＬ素子を製造できることを見出し、本発明を完成したものである。
【０００７】
　すなわち、本願第一の発明は、陽極と、陰極と、前記陽極と前記陰極との間に設けられ
た有機薄膜層と、を備えた有機エレクトロルミネッセンス素子であって、
　前記有機薄膜層は、ホスト材料と発光材料とを含有する発光層と、前記発光層よりも前
記陽極側に設けられた正孔輸送層と、を有し、前記正孔輸送層は、前記陽極から順に、第
１正孔輸送層および第２正孔輸送層を有し、前記第１正孔輸送層は下記一般式（１）で表
される化合物を含有し、前記第２正孔輸送層は下記一般式（２）で表される化合物を含有
する。
【０００８】
【化１】

【０００９】
（式中、Ｌ1は、置換もしくは無置換の環形成炭素数１０～４０のアリーレン基を表し、
Ａｒ1～Ａｒ4は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～６０のアリール基又は環形成原
子数６～６０のヘテロアリール基を表す。）
【００１０】

【化２】

【００１１】
（式中、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つは下記一般式（３）で表される基であり、Ａｒ

5～Ａｒ7中、一般式（３）でない基は下記一般式（４）又は（５）で表される基、あるい
は置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である。）
【００１２】
【化３】

【００１３】
（式中、Ｌ2は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ2が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
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ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ｒ1及びＲ2は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１６のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。隣接し
た複数のＲ1及びＲ2は互いに結合し、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を形成
してもよい。ａ及びｂは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。）
【００１４】
【化４】

【００１５】
（式中、Ｌ3は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ3が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　ｃおよびｄは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。
　Ｒ3及びＲ4は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
た複数のＲ3及びＲ4は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【００１６】

【化５】

【００１７】
（式中、Ｌ4は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ4が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
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キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ａｒ8は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基を表し、Ａｒ8が有
してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素
数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数
１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリ
ール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原
子又はシアノ基である。
　ｅは、０～３の整数を表し、ｆは、０～４の整数を表す。
　Ｒ5及びＲ6は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
た複数のＲ5及びＲ6は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【００１８】
　また、本願第二の発明は、陽極と、陰極と、前記陽極と前記陰極との間に設けられた有
機薄膜層と、を備えた有機エレクトロルミネッセンス素子であって、
　前記有機薄膜層は、ホスト材料と発光材料とを含有する発光層と、前記発光層よりも前
記陽極側に設けられた正孔輸送層と、を有し、前記正孔輸送層は、前記陽極から順に、電
子受容性化合物を含有する層及び第１正孔輸送層を有し、前記電子受容性化合物が下記一
般式（１０）で表され、前記第１正孔輸送層は上記一般式（２）で表される化合物を含有
する。
【００１９】

【化６】

[上記一般式（１０）中、Ｒ7～Ｒ12は、それぞれ独立にシアノ基、－ＣＯＮＨ2、カルボ
キシル基、もしくは－ＣＯＯＲ13（Ｒ13は、炭素数１～２０のアルキル基である。）を表
すか、又は、Ｒ7及びＲ8、Ｒ9及びＲ10、もしくはＲ11及びＲ12が、互いに結合して－Ｃ
Ｏ－Ｏ－ＣＯ－で示される基を表す。]
【００２０】
　本発明の有機ＥＬ素子は好適に電荷を輸送できることから、フルカラーディスプレイに
必要な赤、緑、青のいずれの画素を構成する有機ＥＬ素子にも適用可能であり、発光層に
含有されるホスト材料と発光材料以外の材料を共通化させることが期待できる。これによ
り、素子の製造コストを低減させることが期待される。
【発明の効果】
【００２１】
　本発明によれば、駆動電圧を低下させるとともに、寿命が長く、実用的に優れた有機Ｅ
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Ｌ素子を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００２２】
【図１】本発明の有機ＥＬ素子の一実施態様の概略構成を示す図である。
【符号の説明】
【００２３】
１：有機ＥＬ素子
２：基板
３：陽極
４：陰極
５：発光層
６：正孔輸送層
６１：第１正孔輸送層
６２：第２正孔輸送層
７：電子注入・輸送層
１０：有機薄膜層
【発明を実施するための形態】
【００２４】
　本願第一の発明の有機ＥＬ素子は、陽極と、陰極と、前記陽極と前記陰極との間に設け
られた有機薄膜層とを備えてなる。有機薄膜層はホスト材料と発光材料とを含有する発光
層を有し、かつ、前記発光層より陽極側に設けられた正孔輸送層を有する。そして、正孔
輸送層は、前記陽極から順に、第１正孔輸送層および第２正孔輸送層を有し、前記第１正
孔輸送層は下記一般式（１）で表される化合物を含有し、前記第２正孔輸送層は下記一般
式（２）で表される化合物を含有する。
【００２５】
【化７】

【００２６】
（式中、Ｌ1は、置換もしくは無置換の環形成炭素数１０～４０のアリーレン基を表し、
Ａｒ1～Ａｒ4は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～６０のアリール基又は環形成原
子数６～６０のヘテロアリール基を表す。
　一般式（１）で表される化合物はＬ1に対して非対称である。）
【００２７】

【化８】

【００２８】
（式中、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つは下記一般式（３）で表される基であり、Ａｒ

5～Ａｒ7中、一般式（３）でない基は下記一般式（４）又は（５）で表される基、あるい
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は置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である。）
【００２９】
【化９】

【００３０】
（式中、Ｌ2は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ2が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ｒ1及びＲ2は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１６のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。隣接し
た複数のＲ1及びＲ2は互いに結合し、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を形成
してもよい。ａ及びｂは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。）
【００３１】
【化１０】

【００３２】
（式中、Ｌ3は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ3が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　ｃおよびｄは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。
　Ｒ3及びＲ4は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
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た複数のＲ3及びＲ4は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【００３３】
【化１１】

【００３４】
（式中、Ｌ4は、単結合または置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン
基を表し、Ｌ4が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアル
キル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリ
ル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリ
ールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリ
ール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
　Ａｒ8は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基を表し、Ａｒ8が有
してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素
数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数
１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリ
ール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原
子又はシアノ基である。
　ｅは、０～３の整数を表し、ｆは、０～４の整数を表す。
　Ｒ5及びＲ6は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしく
は分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基
、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５
のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは
無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。隣接し
た複数のＲ5及びＲ6は、互いに結合して、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を
形成してもよい。）
【００３５】
　前記一般式（３）におけるＬ2、前記一般式（５）におけるＬ4がアリーレン基である場
合、前記一般式（２）で表される化合物の電子密度の上昇を抑制し、ＩＰが大きくなるた
め、素子の電圧が低くなりやすいため好ましい。さらに、ジベンゾフラン構造やカルバゾ
ール構造がアリーレン基を介して窒素原子と結合すると、アミンが酸化されにくくなり、
化合物が安定となる場合が多く、素子の寿命が長くなりやすい。また、前記一般式（５）
におけるＬ4がアリーレン基である場合、化合物が安定となるため合成が容易である。
　また、前記一般式（５）においては、Ｌ4のアリーレン基が下記一般式（８）で表され
る場合、アミン化合物の電子密度の向上を抑制し、その結果、ＩＰが大きくなり、発光層
への正孔注入性が向上し、素子の電圧低下が期待できる。特に、前記一般式（２）で表さ
れる化合物が、前記一般式（３）で表されるジベンゾフラン構造含有基と、前記一般式（
４）及び／又は（５）で表されるカルバゾール構造含有基とを有するものである場合、一
般式（４）、（５）におけるＬ3及びＬ4が、それぞれ独立に、下記一般式（８）で表され
ることが好ましい。
【００３６】
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【化１２】

【００３７】
　[Ｒ11及びＲ12は、それぞれ独立に、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキ
ル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル
基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリー
ルシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１６のアリー
ル基、ハロゲン原子又はシアノ基である。隣接した複数のＲ11及びＲ12は結合し、飽和も
しくは不飽和の環を形成してもよい。
　ｋおよびｌは、それぞれ独立に、０～４の整数である。]
【００３８】
　前記式（１）及び（２）で表される化合物は、いずれも、正孔注入・輸送性を有するた
め、正孔輸送層として好適に用いることができる。
　また、前記式（１）及び（２）で表される化合物は、いずれも、アフィニティ準位Ａｆ
が小さい。よって、これらを用いて、発光層に接合する正孔輸送層を形成すれば、優れた
電子ブロック性を発揮する。
　しかも、前記式（１）及び（２）で表される化合物は、いずれも、高い電子耐性を備え
ているため、電子ブロック時の電子の集中によっても有機ＥＬ素子の寿命が低下しにくい
。
【００３９】
　本願第一の発明の有機ＥＬ素子は、このような前記式（１）及び（２）で表される化合
物を用いて、正孔輸送層を形成したので、電子を発光層に閉じ込めつつ、発光層に正孔を
注入することができ、電荷の再結合確率を高めて高効率の発光を得ることができる。高性
能化は蛍光、燐光を問わず効果があるが、燐光には特に効果がある。
　また、電子ブロックに際して、発光層と正孔輸送層との界面に電子が集中するが、前記
式（１）及び（２）で表される化合物は電子耐性が高いので発光寿命が低下しにくい。
　また、前記式（１）及び（２）で表される化合物は、Ａｆが小さく電子が入りにくく、
陽極側への移動をトラップする傾向がある。
　さらに、前記式（１）で表される化合物に対して、大きい電子耐性を有する前記式（２
）で表される化合物に電子をトラップすることにより、素子全体を長寿命化することがで
きる。
　前記式（２）で表される化合物はモノアミン系であって、ジベンゾフラン基を有してお
り、前記式（１）で表される化合物に比べＥｇが大きくなる。よって一般的にＡｆが前記
式（１）で表される化合物に比べ小さく、電子を発光層から陽極側へ移動させにくい。燐
光発光層においては、発光層Ｅｇが大きいのでＡｆが一般に小さく、電子をより陽極側へ
移動させにくく、上記効果は顕著である。
　また、ジベンゾフランの立体的かさだかさにより隣接する第１正孔輸送層の分子との距
離を長くする立体的効果がある。これにより、第２正孔輸送層と第１正孔輸送層の界面に
キャリアのトラップができる。これにより、前記式（１）で表される化合物に対して大き
い電子耐性を有する前記式（２）で表される化合物に陰極側から移動してくる電子をトラ
ップすることにより、素子全体を長寿命化することができる。
【００４０】
　なお、アフィニティ準位Ａｆ（電子親和力）とは、材料の分子に電子を一つ与えた時に
放出または吸収されるエネルギーをいい、放出の場合は正、吸収の場合は負と定義する。
　アフィニティ準位Ａｆは、イオン化ポテンシャルＩｐと光学エネルギーギャップＥｇ（
Ｓ）とにより次のように規定する。
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　Ａｆ＝Ｉｐ－Ｅｇ（Ｓ）
　ここで、イオン化ポテンシャルＩｐは、各材料の化合物から電子を取り去ってイオン化
するために要するエネルギーを意味し、例えば、紫外線光電子分光分析装置（ＡＣ－３、
理研（株）計器）で測定した値である。
　光学エネルギーギャップＥｇ（Ｓ）は、伝導レベルと価電子レベルとの差をいい、例え
ば、各材料のトルエン希薄溶液の吸収スペクトルの長波長側接線とベースライン（吸収ゼ
ロ）との交点の波長値をエネルギーに換算して求める。
【００４１】
　さらに、前記式（１）、（２）で表される化合物は、ガラス転移温度（Ｔｇ）が高く、
耐熱性に優れる。特に、分子量の大きい置換基を導入すれば、正孔輸送層の耐熱性を高め
ることができる。
　ここで、従来、正孔輸送層を形成する材料として用いられてきたα―ＮＰＤ（例えば、
米国特許２００６－００８８７２８号公報参照）は、Ｔｇが１００℃以下であるため、耐
熱性が不足していた。
　これに対し、本発明では、Ｔｇの高い前記式（１）、（２）で表される化合物を採用す
ることで、有機ＥＬ素子の耐熱性を向上することができる。
【００４２】
　また、米国特許２００６－００８８７２８号公報の発明では、銅フタロシアニン化合物
を用いて正孔注入層を形成している。
　しかしながら、銅錯体化合物は可視領域に吸収をもつので、厚膜化すると青みを帯びて
好ましくない。また、銅錯体化合物は、アモルファス性が低く、結晶性が高いため、厚膜
化しにくく、素子構成を構築する上で制限が多い。
　これに対し、前記式（１）、（２）で表される化合物は、可視領域に大きな吸収がなく
、アモルファス性が高く、結晶性が低いので、膜厚化に適する。
　よって、前記式（１）、（２）で表される化合物を採用した本発明の有機ＥＬ素子では
、様々な素子構成を構築することができる。
【００４３】
　本発明の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とは、発光層よりも陽
極側に設けられ、陽極から発光層へ正孔を注入させる役割を担う。
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子における第１正孔輸送層及び第２正孔輸送
層は、各々、発光層に正孔を注入する正孔輸送層として機能する層であり、陽極側に設け
られたものを第１正孔輸送層、発光層側に設けられたものを第２正孔輸送層という。
　一般的に、陽極から発光層のＨＯＭＯ（Ｈｉｇｈｅｓｔ　Ｏｃｃｕｐｉｅｄ　Ｍｏｌｅ
ｃｕｌａｒ　Ｏｒｂｉｔａｌ）に正孔を低い電圧で注入するために、複数の正孔輸送層を
設け、陽極側に位置する正孔輸送層から、発光層側に位置する正孔輸送層にかけて、その
ＨＯＭＯ準位を次第に発光層のＨＯＭＯ準位に近づけるように材料を選定する。
　また、発光層における電子と正孔の再結合確率を増大させるために、発光層に接する正
孔輸送層のアフィニティレベルを小さい材料を選択することにより、陰極側からくる電子
を発光層に閉じ込めることができ、発光効率を高め及び寿命を長くすることが可能になる
ことが知られている。
　このために、第１正孔輸送層のイオン化ポテンシャルは第２正孔輸送層のイオン化ポテ
ンシャルより小さいことが好ましい。さらにその差が１．０ｅＶ以下であることが好まし
く、さらに０．４ｅＶ以下であることが好ましい。
　また、第１正孔輸送層のアフィニティレベルはそれに接する発光層のアフィニティレベ
ルより小さいことが好ましい。さらにその差が１．０ｅＶ以下であることが好ましく、さ
らに０．４ｅＶ以下であることが好ましい。
　上記第１正孔輸送層は１０～２００ｎｍの膜厚となる場合が好ましく、１５～１５０ｎ
ｍの膜厚となる場合がさらに好ましく、２０～１００ｎｍの膜厚となる場合が特に好まし
い。また、上記第２正孔輸送層は１０～２００ｎｍの膜厚となる場合が好ましく、１５～
１５０ｎｍの膜厚となる場合がさらに好ましく、２０～１００ｎｍの膜厚となる場合が特
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に好ましい。
【００４４】
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子としては、前記一般式（４）および一般式
（５）において、Ｌ3及びＬ4が、それぞれ独立に、フェニレン基、ビフェニルジイル基、
ターフェニルジイル基、ナフチレン基又はフェナントレンジイル基であるものが好ましい
。
【００４５】
　本発明の有機ＥＬ素子は、第１正孔輸送層に上記一般式（１）で表される化合物を有す
るが、当該化合物はイオン化ポテンシャルが大きいため、第２正孔輸送層への正孔の移動
が容易となり、得られる有機ＥＬ素子が低電圧化される。
　前記一般式（１）で表される化合物は、さらに下記（２）～（６）を満たすことが好ま
しい。
（２）前記一般式（１）で表される化合物がＬ1に対して非対称である。
　Ｌ1に対して対称の化合物に比べて、分子間の相互作用が小さいことから、結晶化が抑
制され、有機ＥＬ素子を製造する歩留を向上させる。また、アモルファス性が優れること
から、隣接するＩＴＯもしくは有機層との界面の接着性が向上し、素子を安定化させる。
（３）前記一般式（１）において、Ｌ1がビフェニルジイル基である。
　正孔が注入したカチオン状態において、電気的に安定なキノイド構造を有し、酸化に対
して優れた安定性を有する。
（４）前記一般式（１）のＡｒ1～Ａｒ4が、それぞれ独立に、置換もしくは無置換のフェ
ニル基、置換もしくは無置換のビフェニリル基、置換もしくは無置換のターフェニリル基
、置換もしくは無置換のフェナントリル基、又は下記一般式（６）で表される。
【００４６】
【化１３】

（式中、Ｌ5は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～５０のアリーレン基を表し、Ｌ5

が有してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成
炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭
素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（
アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲ
ン原子又はシアノ基である。
　Ａｒ9は、置換もしくは無置換の環形成炭素数６～１４のアリール基を表し、Ａｒ9が有
してもよい置換基は、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、環形成炭素
数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、環形成炭素数
１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシリル基（アリ
ール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基、ハロゲン原
子又はシアノ基である。
　ｇは、１又は２を表す。
　Ｒ7は、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基、
置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、置換もしくは無置換の
炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数１８～３０
のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８～１５のアルキルアリールシリ
ル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換もしくは無置換の環形成炭素数６
～１４のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基を表す。複数のＲ7は、互いに結合して
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、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基を形成してもよい。）
　上記一般式（６）で表される構造は、ローンペアとＩＴＯとの相互作用により、ＩＴＯ
との接着性に優れることから、正孔の注入性が良好であるとともに、ＩＴＯの性状による
影響を受けにくく、安定した素子性能を有することができる。
【００４７】
（５）前記一般式（１）のＡｒ1～Ａｒ4が、それぞれ独立に、置換もしくは無置換のフェ
ニル基、置換もしくは無置換のビフェニル基、置換もしくは無置換のターフェニル基、又
は置換もしくは無置換のフェナントリル基である。
　フェニル基、ビフェニリル基、ターフェニリル基、フェナントリル基は、酸化および還
元に対しても優れた安定性を有する置換基群であり、アミンに結合する置換基として好適
である。
（６）前記一般式（１）のＡｒ1～Ａｒ4のうち少なくとも１つが前記一般式（６）で表さ
れる。
　このアミンユニットは立体障害性があるため分子間の相互作用が小さいことから、結晶
化が抑制され、有機ＥＬ素子を製造する歩留を向上させることができる。また、ジベンゾ
フラン構造を有するアリール基及びカルバゾール構造を有するアリール基を有するアミン
化合物はＥｇが大きく、発光層からの電子を効果的にブロックすることが可能なため、効
率を向上するとともに、正孔輸送層への電子の注入を抑制するため寿命を長くする効果が
あり、特に青色発光素子と組み合わせることにより、顕著な長寿命効果が得られる。
【００４８】
　前記一般式（２）で表される化合物は、さらに下記（７）～（２５）を満たすことが好
ましい。
（７）前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが前記一般式（４）
又は（５）で表される基である。
（８）前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが前記一般式（４）
で表される基である。
　カルバゾールのＮ原子とアミンのＮ原子の相互作用により、カルバゾールの還元に対す
る不安定性が改善されると考えられる。その結果、寿命が長くなるため、好ましい。
（９）前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが前記一般式（５）
で表される基である。
（１０）前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも１つが下記一般式（７
）で表される。
　このアミンユニットは立体障害性があるため分子間の相互作用が小さいことから、結晶
化が抑制され、有機ＥＬ素子を製造する歩留を向上させ、また、還元安定性に優れるテル
フェニル基を有することで分子の還元安定性が向上し、得られる有機ＥＬ素子の寿命を長
くする効果があり、特に青色発光素子と組み合わせることにより、顕著な長寿命効果が得
られる。
【００４９】
【化１４】

（式中、Ｒ8～Ｒ10は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数１～１０の直鎖状
もしくは分岐状のアルキル基、置換もしくは無置換の環形成炭素数３～１０のシクロアル
キル基、置換もしくは無置換の炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、置換もしくは無
置換の環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、置換もしくは無置換の炭素数８
～１５のアルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、置換も
しくは無置換の環形成炭素数６～１６のアリール基、ハロゲン原子又はシアノ基である。
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隣接した複数のＲ8～Ｒ10は互いに結合し、環を形成する飽和もしくは不飽和の２価の基
を形成してもよい。ｈ、ｉ及びｊは、それぞれ独立に、０～４の整数を表す。）
【００５０】
（１１）前記一般式（２）において、Ａｒ5～Ａｒ7中、少なくとも２つが前記一般式（３
）で表され、Ａｒ5～Ａｒ7のうち２つが一般式（３）で表される場合、２つの一般式（３
）で表される基が同一ではなく、また、Ａｒ5～Ａｒ7の３つが一般式（３）で表される基
である場合、３つの一般式（３）で表される基が同一ではない。
　ジベンゾフラン構造を有するアリール基を少なくとも2種類有するアミン誘導体は、分
子の対称性を低下することができることから、結晶化が抑制され、有機ＥＬ素子を製造す
る歩留を向上させることができる。また、ジベンゾフラン構造を有するアリール基を有す
るアミン化合物はＥｇが大きく、発光層からの電子を効果的にブロックすることが可能な
ため、効率を向上するとともに、正孔輸送層への電子の注入を抑制するため寿命を長くす
る効果があり、特に青色発光素子と組み合わせることにより、顕著な長寿命効果が得られ
る
　また、Ｉｐが小さくなり、ホスト中のドーパントに正孔が直接注入することが容易と考
えられ、その結果、電圧が小さくなるため、好ましい。
（１２）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表される。
（１３）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6及びＡｒ

7が置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である。
（１４）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（３）で表され、Ａｒ7が置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である
。
（１５）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6及びＡｒ

7が前記一般式（４）で表される。
（１６）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（３）で表され、Ａｒ7が前記一般式（４）で表される。
（１７）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6及びＡｒ

7が前記一般式（５）で表される。
（１８）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（３）で表され、Ａｒ7が前記一般式（５）で表される。
（１９）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6及びＡｒ

7が前記一般式（７）で表される。
（２０）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（３）で表され、Ａｒ7が前記一般式（７）で表される。
（２１）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（４）で表され、Ａｒ7が前記一般式（５）で表される。
（２２）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（４）で表され、Ａｒ7が前記一般式（７）で表される。
（２３）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（４）で表され、Ａｒ7が置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である
。
（２４）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（５）で表され、Ａｒ7が置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である
。
（２５）前記一般式（２）において、Ａｒ5が前記一般式（３）で表され、Ａｒ6が前記一
般式（７）で表され、Ａｒ7が置換もしくは無置換の炭素数６～４０のアリール基である
。
【００５１】
　前記一般式（１）～（７）において、Ｒ1～Ｒ10で表される置換もしくは無置換のアル
キル基の具体例としては、メチル基、エチル基、プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチ
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ル基、イソブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘ
キシル基、ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基、ヒドロキシメチル基、１－ヒドロキシエチ
ル基、２－ヒドロキシエチル基、２－ヒドロキシイソブチル基、１，２－ジヒドロキシエ
チル基、１，３－ジヒドロキシイソプロピル基、２，３－ジヒドロキシ－ｔ－ブチル基、
１，２，３－トリヒドロキシプロピル基等が挙げられ、好ましくは、メチル基、エチル基
、プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、イソブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅ
ｒｔ－ブチル基である。
　前記一般式（１）～（７）において、Ｒ1～Ｒ10で表される置換もしくは無置換のシク
ロアルキル基の具体例としては、例えば、シクロプロピル基、シクロブチル基、シクロペ
ンチル基、シクロヘキシル基、シクロペンチルメチル基、シクロヘキシルメチル基、シク
ロヘキシルエチル基、４－フルオロシクロヘキシル基、１－アダマンチル基、２－アダマ
ンチル基、１－ノルボルニル基、２－ノルボルニル基等が挙げられ、好ましくは、シクロ
ペンチル基、シクロヘキシル基である。
　前記一般式（１）～（７）において、Ｒ1～Ｒ10で表されるトリアルキルシリル基の具
体例としては、例えば、トリメチルシリル基、ビニルジメチルシリル基、トリエチルシリ
ル基、トリプロピルシリル基、プロピルジメチルシリル基、トリブチルシリル基、ｔ－ブ
チルジメチルシリル基、トリペンチルシリル基、トリヘプチルシリル基、トリヘキシルシ
リル基等が挙げられ、好ましくは、トリメチルシリル基、トリエチルシリル基である。シ
リル基に置換したアルキル基は同一でも異なっていても良い。
【００５２】
　前記一般式（１）～（７）において、Ｒ1～Ｒ10で表されるトリアリールシリル基の具
体例としては、例えば、トリフェニルシリル基、トリナフチルシリル基、トリアントリル
シリル基等が挙げられ、好ましくは、トリフェニルシリル基である。シリル基に置換した
アリール基は同一でも異なっていても良い。
　前記一般式（１）～（７）において、Ｒ1～Ｒ10で表されるアルキルアリールシリル基
の具体例としては、例えば、ジメチルフェニルシリル基、ジエチルフェニルシリル基、ジ
プロピルフェニルシリル基、ジブチルフェニルシリル基、ジペンチルフェニルシリル基、
ジヘプチルフェニルシリル基、ジヘキシルフェニルシリル基、ジメチルナフチルシリル基
、ジプロピルナフチルシリル基、ジブチルナフチルシリル基、ジペンチルナフチルシリル
基、ジヘプチルナフチルシリル基、ジヘキシルナフチルシリル基、ジメチルアントリルシ
リル基、ジエチルアントリルシリル基、ジプロピルアントリルシリル基、ジブチルアント
リルシリル基、ジペンチルアントリルシリル基、ジヘプチルアントリルシリル基、ジヘキ
シルアントリルシリル基、ジフェニルメチル基等が挙げられ、好ましくは、ジメチルフェ
ニルシリル基、ジエチルフェニルシリル基、ジフェニルメチル基である。
　前記一般式（１）～（７）において、Ｒ1～Ｒ10及びＡｒ1～Ａｒ9で表されるアリール
基の具体例としては、例えば、フェニル基、２－メチルフェニル基、３－メチルフェニル
基、４－メチルフェニル基、４－エチルフェニル基、ビフェニリル基、４－メチルビフェ
ニリル基、４－エチルビフェニリル基、４－シクロヘキシルビフェニリル基、アントラセ
ニル基、ナフタセニル基、ターフェニル基、トリフェニリル基、３，５－ジクロロフェニ
リル基、ナフチル基、５－メチルナフチル基、フェナントリル基、クリセニル基、ベンズ
フェナントリル基、ターフェニル基、ベンズアントラニル基、ベンゾクリセニル基、ペン
タセニル基、ピセニル基、ペンタフェニル基、ピレニル基、クリセニル基、フルオレニル
基、９,９－ジメチルフルオレニル基、インデニル基、アセナフチレニル基、フルオラン
テニル基、ペリレニル基等が挙げられ、好ましくは、フェニル基、ビフェニリル基、ナフ
チル基である。
　前記一般式（１）～（７）において、Ｒ1～Ｒ10で表されるハロゲン原子の具体例はフ
ッ素、塩素、臭素である。
【００５３】
　前記一般式（１）～（７）において、Ｌ1～Ｌ5で表される環形成炭素数６～５０のアリ
ーレン基の具体例としては、上記アリール基を２価基としたものが挙げられる。
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　上記置換基を有してもよい各基の置換基としては、炭素数１～１０の直鎖状もしくは分
岐状のアルキル基、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリア
ルキルシリル基、環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のア
ルキルアリールシリル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～
１４のアリール基、ハロゲン原子等が挙げられる。
　上記各基が有してもよい置換基の炭素数１～１０の直鎖状もしくは分岐状のアルキル基
、環形成炭素数３～１０のシクロアルキル基、炭素数３～１０のトリアルキルシリル基、
環形成炭素数１８～３０のトリアリールシリル基、炭素数８～１５のアルキルアリールシ
リル基（アリール部分の環形成炭素数は６～１４）、環形成炭素数６～１４のアリール基
、ハロゲン原子の具体例としては、Ｒ1～Ｒ10の具体例として挙げられたものと同様のも
のが挙げられる。
【００５４】
　以下、前記一般式（１）で表される化合物の具体例を示すが、これらに限定されるもの
ではない。
【００５５】
【化１５】

【００５６】
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【化１７】

【００５８】
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【化１８】

【００５９】
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【００６０】
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【化２１】

【００６２】
　以下、前記一般式（２）で表される化合物の具体例を示すが、これらに限定されるもの
ではない。
【００６３】
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【化２２】

【００６４】
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【化２３】

【００６５】
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【化２４】

【００６６】
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【化２５】

【００６７】
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【化２６】

【００６８】
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【化２７】

【００６９】
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【化２８】

【００７０】
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【化２９】

【００７１】
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【化３０】

【００７２】
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【化３１】

【００７３】
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【００７４】
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【化３３】

【００７５】
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【００７６】
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【００７７】
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【００７８】
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【化３７】

【００７９】
　また、正孔輸送層に含まれる前記一般式（１）、（２）で表される化合物は、１種類に
限定されない。つまり、第１正孔輸送層は、前記一般式（１）で表される化合物のうち、
複数を含有していてもよく、第２正孔輸送層は、前記一般式（２）で表される化合物のう
ち、複数を含有していてもよい。
【００８０】
　本発明では、前記正孔輸送層は、前記陽極側から順に、第１正孔輸送層および第２正孔
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、前記第２正孔輸送層は、前記一般式（２）で表される化合物を含有する。
【００８１】
　本発明では、前記一般式（１）で表される化合物は、窒素原子数が４以下、かつ分子量
が３００以上１５００以下であることが好ましい。
　このような構成によれば、蒸着時に熱分解が起こらず、Ｔｇが高く安定した薄膜が得ら
れる。すなわち、薄膜を蒸着法により形成することが可能である。
　ここで、分子量が３００未満であると、Ｔｇが低くなり薄膜の安定性に欠けるので好ま
しくない。一方、分子量が１５００を超えると、蒸着時の熱による分解が発生しやすいの
で好ましくない。
　なお、前記一般式（１）で表される化合物としては高分子材料も好適に用いることがで
き、この場合は塗布法が好ましく用いられることから、分子量の上限は制限無く用いるこ
とができる。
【００８２】
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子は、下記（２６）～（３４）を満たすもの
が好ましい。
（２６）前記正孔輸送層が、前記発光層に接合している。
　具体的には、前記第２正孔輸送層が、前記発光層に接合していることが好ましい。
（２７）前記発光材料が、Ｉｒ，Ｐｔ，Ｏｓ，Ｃｕ，Ｒｕ，Ｒｅ，Ａｕから選択される金
属を含有する金属錯体化合物である。
　このような金属錯体化合物を発光材料として用いた場合、発光の量子収率が高く、発光
素子の外部量子効率をより向上させることができる。
　特に、イリジウム錯体、オスミウム錯体、白金錯体が好ましく、イリジウム錯体および
白金錯体がより好ましく、オルトメタル化イリジウム錯体が最も好ましい。
（２８）前記発光材料において、中心金属原子と配位子に含まれる炭素原子とが、オルト
メタル結合している。
　このような構成によれば、発光の量子収率をさらに向上することができる。
　オルトメタル化金属錯体としては、例えば、以下に示すイリジウム錯体が好ましい。
【００８３】
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【化３９】

【００８５】
【化４０】

【００８６】
（２９）前記ホスト材料の励起３重項エネルギーギャップが、２．０ｅＶ以上３．２ｅＶ
以下である。
　このような構成によれば、発光材料への効果的なエネルギー移動が可能になる。
　ここで、励起３重項エネルギーギャップＥｇ（Ｔ）は、例えば、発光スペクトルに基づ
いて以下のように規定できる。
　すなわち、測定対象の材料をＥＰＡ溶媒（容積比でジエチルエーテル：イソペンタン：
エタノール＝５：５：２）に１０μｍｏｌ／Ｌで溶解し、燐光測定用試料とする。
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　そして、燐光測定用試料を石英セルに入れ、７７Ｋに冷却し、励起光を照射し、放射さ
れる燐光の波長を測定する。
　得られた燐光スペクトルの短波長側の立ちあがりに対して接線を引き、この接線とベー
スラインとの交点の波長値をエネルギーに換算した値を励起３重項エネルギーギャップＥ
ｇ（Ｔ）とする。
　なお、測定には市販の測定装置Ｆ－４５００（日立製）を用いることができる。
【００８７】
（３０）前記陰極と前記有機薄膜層との界面領域に還元性ドーパントが添加されている。
　還元性ドーパントとしては、アルカリ金属、アルカリ金属錯体、アルカリ金属化合物、
アルカリ土類金属、アルカリ土類金属錯体、アルカリ土類金属化合物、希土類金属、希土
類金属錯体、及び希土類金属化合物等から選ばれた少なくとも一種類が挙げられる。
【００８８】
　アルカリ金属としては、Ｎａ（仕事関数：２．３６ｅＶ）、Ｋ（仕事関数：２．２８ｅ
Ｖ）、Ｒｂ（仕事関数：２．１６ｅＶ）、Ｃｓ（仕事関数：１．９５ｅＶ）等が挙げられ
、仕事関数が２．９ｅＶ以下のものが特に好ましい。これらのうち好ましくはＫ、Ｒｂ、
Ｃｓ、さらに好ましくはＲｂ又はＣｓであり、最も好ましくはＣｓである。
　アルカリ土類金属としては、Ｃａ（仕事関数：２．９ｅＶ）、Ｓｒ（仕事関数：２．０
～２．５ｅＶ）、Ｂａ（仕事関数：２．５２ｅＶ）等が挙げられ、仕事関数が２．９ｅＶ
以下のものが特に好ましい。
　希土類金属としては、Ｓｃ、Ｙ、Ｃｅ、Ｔｂ、Ｙｂ等が挙げられ、仕事関数が２．９ｅ
Ｖ以下のものが特に好ましい。
　以上の金属は、特に還元能力が高く、電子注入域への比較的少量の添加により、有機Ｅ
Ｌ素子における発光輝度の向上や長寿命化が可能である。
【００８９】
　アルカリ金属化合物としては、Ｌｉ2Ｏ、Ｃｓ2Ｏ、Ｋ2Ｏ等のアルカリ酸化物、ＬｉＦ
、ＮａＦ、ＣｓＦ、ＫＦ等のアルカリハロゲン化物等が挙げられ、ＬｉＦ、Ｌｉ2Ｏ、Ｎ
ａＦのアルカリ酸化物又はアルカリフッ化物が好ましい。
　アルカリ土類金属化合物としては、ＢａＯ、ＳｒＯ、ＣａＯ及びこれらを混合したＢａ

xＳｒ1-xＯ（０＜ｘ＜１）や、ＢａxＣａ1-xＯ（０＜ｘ＜１）等が挙げられ、ＢａＯ、Ｓ
ｒＯ、ＣａＯが好ましい。
　希土類金属化合物としては、ＹｂＦ3、ＳｃＦ3、ＳｃＯ3、Ｙ2Ｏ3、Ｃｅ2Ｏ3、ＧｄＦ3

、ＴｂＦ3等が挙げられ、ＹｂＦ3、ＳｃＦ3、ＴｂＦ3が好ましい。
【００９０】
　アルカリ金属錯体、アルカリ土類金属錯体、希土類金属錯体としては、それぞれ金属イ
オンとしてアルカリ金属イオン、アルカリ土類金属イオン、希土類金属イオンの少なくと
も一つ含有するものであれば特に限定はない。また、配位子にはキノリノール、ベンゾキ
ノリノール、アクリジノール、フェナントリジノール、ヒドロキシフェニルオキサゾール
、ヒドロキシフェニルチアゾール、ヒドロキシジアリールオキサジアゾール、ヒドロキシ
ジアリールチアジアゾール、ヒドロキシフェニルピリジン、ヒドロキシフェニルベンゾイ
ミダゾール、ヒドロキシベンゾトリアゾール、ヒドロキシフルボラン、ビピリジル、フェ
ナントロリン、フタロシアニン、ポルフィリン、シクロペンタジエン、βージケトン類、
アゾメチン類、及びそれらの誘導体などが好ましいが、これらに限定されるものではない
。
【００９１】
　還元性ドーパントの添加形態としては、界面領域に層状又は島状に形成すると好ましい
。形成方法としては、抵抗加熱蒸着法により還元性ドーパントを蒸着しながら、界面領域
を形成する発光材料や電子注入材料である有機物を同時に蒸着させ、有機物中に還元ドー
パントを分散する方法が好ましい。分散濃度としてはモル比で有機物：還元性ドーパント
＝１００：１～１：１００、好ましくは５：１～１：５である。
　還元性ドーパントを層状に形成する場合は、界面の有機層である発光材料や電子注入材
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くは層の厚み０．１～１５ｎｍで形成する。
　還元性ドーパントを島状に形成する場合は、界面の有機層である発光材料や電子注入材
料を島状に形成した後に、還元ドーパントを単独で抵抗加熱蒸着法により蒸着し、好まし
くは島の厚み０．０５～１ｎｍで形成する。
　また、本発明の有機ＥＬ素子における、主成分と還元性ドーパントの割合としては、モ
ル比で主成分：還元性ドーパント＝５：１～１：５であると好ましく、２：１～１：２で
あるとさらに好ましい。
【００９２】
（３１）前記発光層と前記陰極との間に電子注入層を有し、前記電子注入層が、含窒素環
誘導体を主成分として含有する。
　ここで、「主成分として」とは、含窒素環誘導体が電子注入層中に、少なくとも５０質
量％以上含まれていることをいう。
　電子注入層に用いる電子輸送材料としては、分子内にヘテロ原子を１個以上含有する芳
香族ヘテロ環化合物が好ましく用いられ、特に含窒素環誘導体が好ましい。
　含窒素環誘導体としては、例えば、下記式（Ａ）で表されるものが好ましい。
【００９３】
【化４１】

【００９４】
　式（Ａ）中、Ｒ2～Ｒ7は、それぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、オキシ基、アミ
ノ基、又は炭素数１～４０の炭化水素基であり、これらは置換されていてもよい。
　ハロゲン原子の例としては、フッ素、塩素等が挙げられる。また、置換されていても良
いアミノ基の例としては、アルキルアミノ基、アリールアミノ基、アラルキルアミノ基と
、前記アミノ基と同様のものが挙げられる。
　炭素数１～４０の炭化水素基としては、置換もしくは無置換のアルキル基、アルケニル
基、シクロアルキル基、アルコキシ基、アリール基、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等が挙げられる。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、アリール基、複素環基、アラルキル基、アリールオキシ基の
例としては、前記と同様のものが挙げられ、アルコキシカルボニル基は－ＣＯＯＹ’と表
され、Ｙ’の例としては前記アルキル基と同様のものが挙げられる。
【００９５】
　Ｍは、アルミニウム（Ａｌ）、ガリウム（Ｇａ）又はインジウム（Ｉｎ）であり、アル
ミニウム（Ａｌ）であると好ましい。
　前記式（Ａ）のＬは、下記式（Ａ’）又は（Ａ”）で表される基である。
【００９６】
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【００９７】
　式（Ａ’）中、Ｒ8～Ｒ12は、それぞれ独立に、水素原子又は置換もしくは無置換の炭
素数１～４０の炭化水素基であり、互いに隣接する基が環状構造を形成していてもよい。
　また、式（Ａ”）中、Ｒ13～Ｒ27は、それぞれ独立に、水素原子又は置換もしくは無置
換の炭素数１～４０の炭化水素基であり、互いに隣接する基が環状構造を形成していても
よい。
【００９８】
　一般式（Ａ’）及び（Ａ”）のＲ8～Ｒ12及びＲ13～Ｒ27が示す炭素数１～４０の炭化
水素基としては、前記Ｒ2～Ｒ7の具体例と同様のものが挙げられる。
　また、Ｒ8～Ｒ12及びＲ13～Ｒ27の互いに隣接する基が環状構造を形成した場合の２価
の基としては、テトラメチレン基、ペンタメチレン基、ヘキサメチレン基、ジフェニルメ
タン－２，２’－ジイル基、ジフェニルエタン－３，３’－ジイル基、ジフェニルプロパ
ン－４，４’－ジイル基等が挙げられる。
【００９９】
　一般式（Ａ）で表される含窒素環の金属キレート錯体の具体例を以下に示すが、これら
例示化合物に限定されるものではない。
【０１００】
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【０１０１】
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【０１０２】
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【化４５】

【０１０３】
　電子注入層の主成分である含窒素環誘導体としては、含窒素５員環誘導体も好ましく、
含窒素５員環としては、イミダゾール環、トリアゾール環、テトラゾール環、オキサジア
ゾール環、チアジアゾール環、オキサトリアゾール環、チアトリアゾール環等が挙げられ
、含窒素５員環誘導体としては、ベンゾイミダゾール環、ベンゾトリアゾール環、ピリジ
ノイミダゾール環、ピリミジノイミダゾール環、ピリダジノイミダゾール環であり、特に
好ましくは、下記式（Ｂ）で表される化合物である。
【０１０４】
【化４６】

【０１０５】
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　式（Ｂ）中、ＬBは二価以上の連結基を表し、例えば、炭素、ケイ素、窒素、ホウ素、
酸素、硫黄、金属（例えば、バリウム、ベリリウム）、アリール基、芳香族複素環等が挙
げられ、これらのうち炭素原子、窒素原子、ケイ素原子、ホウ素原子、酸素原子、硫黄原
子、アリール基、芳香族複素環基が好ましく、炭素原子、ケイ素原子、アリール基、芳香
族複素環基がさらに好ましい。
　ＬBのアリール基及び芳香族複素環基は置換基を有していてもよく、置換基として好ま
しくはアルキル基、アルケニル基、アルキニル基、アリール基、アミノ基、アルコキシ基
、アリールオキシ基、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
、アシルオキシ基、アシルアミノ基、アルコキシカルボニルアミノ基、アリールオキシカ
ルボニルアミノ基、スルホニルアミノ基、スルファモイル基、カルバモイル基、アルキル
チオ基、アリールチオ基、スルホニル基、ハロゲン原子、シアノ基、芳香族複素環基であ
り、より好ましくはアルキル基、アリール基、アルコキシ基、アリールオキシ基、ハロゲ
ン原子、シアノ基、芳香族複素環基であり、さらに好ましくはアルキル基、アリール基、
アルコキシ基、アリールオキシ基、芳香族複素環基であり、特に好ましくはアルキル基、
アリール基、アルコキシ基、芳香族複素環基である。
　ＬBの具体例としては、以下に示すものが挙げられる。
【０１０６】
【化４７】

【０１０７】
　式（Ｂ）におけるＸB2は、－Ｏ－、－Ｓ－又は＝Ｎ－ＲB2を表す。ＲB2は、水素原子、
脂肪族炭化水素基、アリール基又は複素環基を表す。
　ＲB2の脂肪族炭化水素基は、直鎖、分岐又は環状のアルキル基（好ましくは炭素数１～
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２０、より好ましくは炭素数１～１２、特に好ましくは炭素数１～８のアルキル基であり
、例えば、メチル、エチル、イソプロピル、ｔ－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、シクロヘキシル等が挙げられる。）
、アルケニル基（好ましくは炭素数２～２０、より好ましくは炭素数２～１２、特に好ま
しくは炭素数２～８のアルケニル基であり、例えば、ビニル、アリル、２－ブテニル、３
－ペンテニル等が挙げられる。）、アルキニル基（好ましくは炭素数２～２０、より好ま
しくは炭素数２～１２、特に好ましくは炭素数２～８のアルキニル基であり、例えば、プ
ロパルギル、３－ペンチニル等が挙げられる。）であり、アルキル基であると好ましい。
【０１０８】
　ＲB2のアリール基は、単環又は縮合環であり、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のアリール基であり、例えば、フ
ェニル、２－メチルフェニル、３－メチルフェニル、４－メチルフェニル、２－メトキシ
フェニル、３－トリフルオロメチルフェニル、ペンタフルオロフェニル、１－ナフチル、
２－ナフチル等が挙げられる。
【０１０９】
　ＲB2の複素環基は、単環又は縮合環であり、好ましくは炭素数１～２０、より好ましく
は炭素数１～１２、さらに好ましくは炭素数２～１０の複素環基であり、好ましくは窒素
原子、酸素原子、硫黄原子、セレン原子の少なくとも一つを含む芳香族へテロ環基である
。この複素環基の例としては、例えば、ピロリジン、ピペリジン、ピペラジン、モルフォ
リン、チオフェン、セレノフェン、フラン、ピロール、イミダゾール、ピラゾール、ピリ
ジン、ピラジン、ピリダジン、ピリミジン、トリアゾール、トリアジン、インドール、イ
ンダゾール、プリン、チアゾリン、チアゾール、チアジアゾール、オキサゾリン、オキサ
ゾール、オキサジアゾール、キノリン、イソキノリン、フタラジン、ナフチリジン、キノ
キサリン、キナゾリン、シンノリン、プテリジン、アクリジン、フェナントロリン、フェ
ナジン、テトラゾール、ベンゾイミダゾール、ベンゾオキサゾール、ベンゾチアゾール、
ベンゾトリアゾール、テトラザインデン、カルバゾール、アゼピン等が挙げられ、好まし
くは、フラン、チオフェン、ピリジン、ピラジン、ピリミジン、ピリダジン、トリアジン
、キノリン、フタラジン、ナフチリジン、キノキサリン、キナゾリンであり、より好まし
くはフラン、チオフェン、ピリジン、キノリンであり、さらに好ましくはキノリンである
。
【０１１０】
　ＲB2で表される脂肪族炭化水素基、アリール基及び複素環基は置換基を有していてもよ
く、置換基としては前記ＬBで表される基の置換基として挙げたものと同様であり、また
好ましい置換基も同様である。
　ＲB2として好ましくは脂肪族炭化水素基、アリール基又は複素環基であり、より好まし
くは脂肪族炭化水素基（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のもの）又はアリール基であり、さらに好ましくは脂肪族
炭化水素基（好ましくは炭素数１～２０、より好ましくは炭素数１～１２、さらに好まし
くは炭素数２～１０のもの）である。
　ＸB2として好ましくは－Ｏ－、＝Ｎ－ＲB2であり、より好ましくは＝Ｎ－ＲB2であり、
特に好ましくは＝Ｎ－ＲB2である。
【０１１１】
　ＺB2は、芳香族環を形成するために必要な原子群を表す。ＺB2で形成される芳香族環は
芳香族炭化水素環、芳香族複素環のいずれでもよく、具体例としては、例えば、ベンゼン
環、ピリジン環、ピラジン環、ピリミジン環、ピリダジン環、トリアジン環、ピロール環
、フラン環、チオフェン環、セレノフェン環、テルロフェン環、イミダゾール環、チアゾ
ール環、セレナゾール環、テルラゾール環、チアジアゾール環、オキサジアゾール環、ピ
ラゾール環などが挙げられ、好ましくはベンゼン環、ピリジン環、ピラジン環、ピリミジ
ン環、ピリダジン環であり、より好ましくはベンゼン環、ピリジン環、ピラジン環であり
、さらに好ましくはベンゼン環、ピリジン環であり、特に好ましくはピリジン環である。
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【０１１２】
　ＺB2で形成される芳香族環は、さらに他の環と縮合環を形成してもよく、置換基を有し
ていてもよい。置換基としては前記ＬBで表される基の置換基として挙げたものと同様で
あり、好ましくはアルキル基、アルケニル基、アルキニル基、アリール基、アミノ基、ア
ルコキシ基、アリールオキシ基、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、アシルオキシ基、アシルアミノ基、アルコキシカルボニルアミノ基、アリー
ルオキシカルボニルアミノ基、スルホニルアミノ基、スルファモイル基、カルバモイル基
、アルキルチオ基、アリールチオ基、スルホニル基、ハロゲン原子、シアノ基、複素環基
であり、より好ましくはアルキル基、アリール基、アルコキシ基、アリールオキシ基、ハ
ロゲン原子、シアノ基、複素環基であり、さらに好ましくはアルキル基、アリール基、ア
ルコキシ基、アリールオキシ基、芳香族複素環基であり、特に好ましくはアルキル基、ア
リール基、アルコキシ基、芳香族複素環基である。
　ｎB2は、１～４の整数であり、２～３であると好ましい。
【０１１３】
　前記式（Ｂ）で表される含窒素５員環誘導体のうち、下記式（Ｂ’）で表される化合物
がさらに好ましい。
【０１１４】
【化４８】

【０１１５】
　式（Ｂ’）中、ＲB71、ＲB72及びＲB73は、それぞれ前記式（Ｂ）におけるＲB2と同様
であり、また好ましい範囲も同様である。
　ＺB71、ＺB72及びＺB73は、それぞれ前記式（Ｂ）におけるＺB2と同様であり、また好
ましい範囲も同様である。
　ＬB71、ＬB72及びＬB73は、それぞれ連結基を表し、前記式（Ｂ）におけるＬBの例を二
価としたものが挙げられ、好ましくは、単結合、二価の芳香族炭化水素環基、二価の芳香
族複素環基、及びこれらの組み合わせからなる連結基であり、より好ましくは単結合であ
る。ＬB71、ＬB72及びＬB73は置換基を有していてもよく、置換基としては前記式（Ｂ）
におけるＬBで表される基の置換基として挙げたものと同様であり、また好ましい置換基
も同様である。
　Ｙは、窒素原子、１，３，５－ベンゼントリイル基又は２，４，６－トリアジントリイ
ル基を表す。１，３，５－ベンゼントリイル基は２，４，６－位に置換基を有していても
よく、置換基としては、例えば、アルキル基、芳香族炭化水素環基、ハロゲン原子などが
挙げられる。
【０１１６】
　前記式（Ｂ）又は前記式（Ｂ’）で表される含窒素５員環誘導体の具体例を以下に示す
が、これら例示化合物に限定されるものではない。
【０１１７】
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【０１１８】
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【化５０】

【０１１９】
　電子注入層及び電子輸送層を構成する化合物としては、電子欠乏性含窒素５員環または
電子欠乏性含窒素６員環骨格と、置換又は無置換のインドール骨格、置換又は無置換のカ
ルバゾール骨格、置換又は無置換のアザカルバゾール骨格を組み合わせた構造を有する化
合物等も挙げられる。また、好適な電子欠乏性含窒素５員環または電子欠乏性含窒素６員
環骨格としては、ピリジン、ピリミジン、ピラジン、トリアジン、トリアゾール、オキサ
ジアゾール、ピラゾール、イミダゾール、キノキサリン、ピロール骨格及び、それらがお
互いに縮合したベンズイミダゾール、イミダゾピリジン等の分子骨格が挙げられる。これ
らの組み合わせの中で好ましくはピリジン、ピリミジン、ピラジン、トリアジン骨格と，
カルバゾール、インドール、アザカルバゾール、キノキサリン骨格が挙げられる。前述の
骨格は置換されていても無置換であってもよい。
　電子輸送性化合物の具体例を以下に示す。
【０１２０】
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【０１２１】
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【化５２】

【０１２２】
　特に、本発明の有機ＥＬ素子においては、前記含窒素五員誘導体として、下記式（２１
）～（２３）のいずれかで表されるベンゾイミダゾール誘導体が好ましい。
【化５３】

【０１２３】
（式（２１）～（２３）中、Ｚ1、Ｚ2及びＺ3は、それぞれ独立に、窒素原子又は炭素原
子である。
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　Ｒ21及びＲ22は、それぞれ独立に、置換もしくは無置換の炭素数６～５０のアリール基
、置換もしくは無置換の炭素数３～５０のヘテロアリール基、炭素数１～２０のアルキル
基、ハロゲン原子が置換した炭素数１～２０のアルキル基又は炭素数１～２０のアルコキ
シ基である。
　ｖは０～５の整数であり、ｖが２以上の整数であるとき、複数のＲ21は互いに同一でも
異なっていてもよい。また、隣接する複数のＲ21同士が互いに結合して、置換もしくは無
置換の芳香族炭化水素環を形成していてもよい。
　Ａｒ21は、置換もしくは無置換の炭素数６～５０のアリール基又は置換もしくは無置換
の炭素数３～５０のヘテロアリール基である。
　Ａｒ22は、水素原子、炭素数１～２０のアルキル基、ハロゲン原子が置換した炭素数１
～２０のアルキル基、炭素数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数６～
５０のアリール基又は置換もしくは無置換の炭素数３～５０のヘテロアリール基である。
　但し、Ａｒ21、Ａｒ22のいずれか一方は、置換もしくは無置換の炭素数１０～５０の縮
合環基又は置換もしくは無置換の環形成原子数９～５０のヘテロ縮合環基である。
　Ａｒ23は、置換もしくは無置換の炭素数６～５０のアリーレン基又は置換もしくは無置
換の炭素数３～５０のヘテロアリーレン基である。
　Ｌ21、Ｌ22及びＬ23は、それぞれ独立に、単結合、置換もしくは無置換の炭素数６～５
０のアリーレン基、置換もしくは無置換の環形成原子数９～５０のヘテロ縮合環基又は置
換もしくは無置換のフルオレニレン基である。）
【０１２４】
　前記式（２１）～（２３）で表される含窒素５員環誘導体の具体例を以下に示すが、こ
れら例示化合物に限定されるものではない。
【０１２５】
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【０１２６】
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【化５５】

【０１２７】
　電子注入層及び電子輸送層は、前記材料の１種又は２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。これらはπ
電子欠乏性含窒素ヘテロ環基であることが好ましい。
【０１２８】
　また、前記電子注入層の構成成分として、前記含窒素環誘導体の他に無機化合物として
、絶縁体又は半導体を使用することが好ましい。電子注入層が絶縁体や半導体で構成され
ていれば、電流のリークを有効に防止して、電子注入性を向上させることができる。
　このような絶縁体としては、アルカリ金属カルコゲニド、アルカリ土類金属カルコゲニ
ド、アルカリ金属のハロゲン化物及びアルカリ土類金属のハロゲン化物からなる群から選
択される少なくとも一つの金属化合物を使用するのが好ましい。電子注入層がこれらのア
ルカリ金属カルコゲニド等で構成されていれば、電子注入性をさらに向上させることがで
きる点で好ましい。具体的に、好ましいアルカリ金属カルコゲニドとしては、例えば、Ｌ
ｉ2Ｏ、Ｋ2Ｏ、Ｎａ2Ｓ、Ｎａ2Ｓｅ及びＮａ2Ｏが挙げられ、好ましいアルカリ土類金属
カルコゲニドとしては、例えば、ＣａＯ、ＢａＯ、ＳｒＯ、ＢｅＯ、ＢａＳ及びＣａＳｅ
が挙げられる。また、好ましいアルカリ金属のハロゲン化物としては、例えば、ＬｉＦ、
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ＮａＦ、ＫＦ、ＬｉＣｌ、ＫＣｌ及びＮａＣｌ等が挙げられる。また、好ましいアルカリ
土類金属のハロゲン化物としては、例えば、ＣａＦ2、ＢａＦ2、ＳｒＦ2、ＭｇＦ2及びＢ
ｅＦ2等のフッ化物や、フッ化物以外のハロゲン化物が挙げられる。
　また、半導体としては、Ｂａ、Ｃａ、Ｓｒ、Ｙｂ、Ａｌ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｌｉ、Ｎａ、Ｃ
ｄ、Ｍｇ、Ｓｉ、Ｔａ、Ｓｂ及びＺｎの少なくとも一つの元素を含む酸化物、窒化物又は
酸化窒化物等の一種単独又は二種以上の組み合わせが挙げられる。また、電子注入層を構
成する無機化合物が、微結晶又は非晶質の絶縁性薄膜であることが好ましい。電子注入層
がこれらの絶縁性薄膜で構成されていれば、より均質な薄膜が形成されるために、ダーク
スポット等の画素欠陥を減少させることができる。なお、このような無機化合物としては
、前記アルカリ金属カルコゲニド、アルカリ土類金属カルコゲニド、アルカリ金属のハロ
ゲン化物及びアルカリ土類金属のハロゲン化物等が挙げられる。
　また、本発明における電子注入層は、前述の還元性ドーパントを含有していても好まし
い。
【０１２９】
　本発明では、前記発光材料は、発光の極大波長が５００ｎｍ以下の金属錯体であること
が好ましい。
　発光波長の短い発光材料は、一般に、励起３重項エネルギーギャップが大きい。
　ここで、米国特許２００６－００８８７２８号公報に記載の有機ＥＬ素子のように、α
―ＮＰＤを用いて正孔輸送層を形成した場合、α―ＮＰＤの励起３重項エネルギーギャッ
プが２．５ｅＶ以下であるため、正孔輸送層の３重項エネルギーギャップが発光材料の励
起３重項エネルギーギャップよりも小さくなる場合がある。
　この場合、発光層の励起３重項エネルギーが隣接する正孔輸送層に漏洩し、発光に寄与
することなく失活するため、発光効率が低下するおそれがある。
　これに対し、本発明では、α―ＮＰＤよりも励起３重項エネルギーギャップが大きい前
記式（１）～（５）の化合物を用いて第１正孔輸送層、第２正孔輸送層を形成するので、
発光波長の短い発光材料を採用した場合にも、高い発光効率を維持することができる。
【０１３０】
（３２）前記正孔輸送層に電子受容性物質が接合されている。
　このような構成によれば、後述の特許に記載された効果により低電圧駆動および高効率
発光が実現する。
　本発明の第１正孔輸送層または第２正孔輸送層に添加または接合される電子受容性物質
としては、特許公報第３６１４４０５号、３５７１９７７号または米国特許４，７８０，
５３６に記載されているヘキサアザトリフェニレン誘導体等の他、ｐ型Ｓｉ、ｐ型ＳｉＣ
等の無機化合物、酸化モリブデンなどの電子受容性無機酸化物、ＴＣＮＱ誘導体等の電子
受容性有機化合物等も好適に使用することができる。
【０１３１】
　本発明の正孔輸送層は、第１正孔輸送層のさらに陽極側に、電子受容性化合物を含有す
る層を有することが好ましい。
【０１３２】
　電子受容性化合物としては、下記一般式（１０）又は（１１）で表されるものが好まし
く用いられる。
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【０１３３】
[上記一般式（１０）中、Ｒ7～Ｒ12は、それぞれ独立にシアノ基、－ＣＯＮＨ2、カルボ
キシル基、もしくは－ＣＯＯＲ13（Ｒ13は、炭素数１～２０のアルキル基である。）を表
すか、又は、Ｒ7及びＲ8、Ｒ9及びＲ10、もしくはＲ11及びＲ12が、互いに結合して－Ｃ
Ｏ－Ｏ－ＣＯ－で示される基を表す。]
　上記アルキル基としては、直鎖、分岐又は環状のものが挙げられ、好ましくは炭素数１
～１２、より好ましくは炭素数１～８のものであり、具体的には、メチル基、エチル基、
ｎ－プロピル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ｎ
－ヘキシル基、ｎ－オクチル基、ｎ－デシル基、ｎ－ヘキサデシル基、シクロプロピル基
、シクロペンチル基、シクロヘキシル基等が挙げられる。
【０１３４】

【化５７】

【０１３５】
［上記一般式（１１）中、Ａｒ1は、環形成炭素数６～２４の縮合環、又は環形成原子数
６～２４の複素環である。ａｒ1及びａｒ2は、それぞれ互いに同一でも異なっていてもよ
く、下記式（ｉ）もしくは（ｉｉ）である。
【０１３６】
【化５８】

｛式中、Ｘ1及びＸ2は互いに同一でも異なっていてもよく、下記式（ａ）～（ｇ）で表わ
される二価の基のいずれかである。
【０１３７】



(68) JP 5492872 B2 2014.5.14

10

20

30

40

50

【化５９】

【０１３８】
（式中、Ｒ21～Ｒ24は、それぞれ互いに同一でも異なっていてもよく、水素原子、置換も
しくは無置換の炭素数１～２０のフルオロアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数１～
２０のアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０のアリール基又は置換もしくは
無置換の環形成原子数３～５０の複素環基であり、Ｒ22とＲ23は互いに結合して環を形成
してもよい。）｝
　一般式（１１）中のＲ1～Ｒ4は、それぞれ互いに同一でも異なっていてもよく、水素原
子、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数６
～５０の炭素数６～５０のアリール基、置換もしくは無置換の環形成原子数３～５０の複
素環基、ハロゲン原子、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のフルオロアルキル基、置
換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数１～２
０のフルオロアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０の炭素数６～５０のア
リールオキシ基、又はシアノ基である。Ｒ1～Ｒ4のうち互いに隣接するものは互いに結合
して環を形成してもよい。Ｙ1～Ｙ4は互いに同一でも異なっていてもよく、－Ｎ＝、－Ｃ
Ｈ＝、又はＣ（Ｒ5）＝であり、Ｒ5は、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルキル
基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０のアリール基、置換もしくは無置換の環形成原
子数３～５０の複素環基、ハロゲン原子、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のフルオ
ロアルキル基、置換もしくは無置換の炭素数１～２０のアルコキシ基、置換もしくは無置
換の炭素数１～２０のフルオロアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数６～５０の炭
素数６～５０のアリールオキシ基、又はシアノ基である。］
【０１３９】
　図１に、本発明の有機ＥＬ素子の一実施態様の概略構成を示す。
　有機ＥＬ素子１は、透明な基板２と、陽極３と、陰極４と、陽極３と陰極４との間に配
置された発光層５と、を有する。発光層５と陽極３との間には、陽極３側から順に第１正
孔輸送層６１および第２正孔輸送層６２を有する正孔輸送層６が、発光層５と陰極４との
間には、電子注入・輸送層７が設けられている。
【０１４０】
　第１正孔輸送層６１は、前記一般式（１）で表される化合物を含有し、第２正孔輸送層
６２は、前記一般式（２）で表される化合物を含有する。
　ここで、第１正孔輸送層６１、第２正孔輸送層６２に含まれる前記一般式（１）及び（
２）で表される化合物は、１種類に限定されない。つまり、第１正孔輸送層６１は、前記
一般式（１）で表される化合物のうち、複数を含有していてもよく、第２正孔輸送層６２
は、前記一般式（２）で表される化合物のうち、複数を含有していてもよい。
　第１正孔輸送層における、前記一般式（１）で表される化合物の含有量は９０質量％以
上であることが好ましい。また、第２正孔輸送層における、前記一般式（２）で表される
化合物の含有量は９０質量％以上であることが好ましい。
【０１４１】



(69) JP 5492872 B2 2014.5.14

10

20

30

40

50

　本発明において、有機ＥＬ素子の陽極は、正孔を正孔注入層または正孔輸送層に注入す
る役割を担うものであり、４．５ｅＶ以上の仕事関数を有することが効果的である。本発
明に用いられる陽極材料の具体例としては、酸化インジウム錫合金（ＩＴＯ）、酸化錫（
ＮＥＳＡ）、金、銀、白金、銅等が適用できる。また陰極としては、電子注入層又は発光
層に電子を注入する目的で、仕事関数の小さい材料が好ましい。陰極材料は特に限定され
ないが、具体的にはインジウム、アルミニウム、マグネシウム、マグネシウム－インジウ
ム合金、マグネシウム－アルミニウム合金、アルミニウム－リチウム合金、アルミニウム
－スカンジウム－リチウム合金、マグネシウム－銀合金等が使用できる。
【０１４２】
　本発明の有機ＥＬ素子の各層の形成方法は特に限定されない。
　例えば、従来公知の真空蒸着法、分子線蒸着法（ＭＢＥ法）あるいは溶媒に解かした溶
液のディッピング法、スピンコーティング法、キャスティング法、バーコート法、ロール
コート法等の塗布法により形成することができる。
　本発明の有機ＥＬ素子の各層の膜厚は特に制限されないが、一般に、膜厚が薄すぎると
ピンホール等の欠陥が生じやすく、逆に厚すぎると高い印加電圧が必要となり効率が悪く
なるため、通常は数ｎｍから１μｍの範囲が好ましい。
【０１４３】
　なお、本発明の有機ＥＬ素子は、図１に示した構成に限定されない。
　例えば、第１正孔輸送層と陽極３との間には、正孔注入層が設けられていてもよい。
　また、正孔輸送層６は、第１正孔輸送層６１と第２正孔輸送層６２の二層構造である。
　さらに、発光層５と電子注入・輸送層７との間に正孔障壁層を備えていてもよい。
　正孔障壁層によれば、正孔を発光層５に閉じ込めて、発光層５における電荷の再結合確
率を高め、発光効率を向上することができる。
【０１４４】
　本願第二の発明の有機ＥＬ素子は、陽極と、陰極と、前記陽極と前記陰極との間に設け
られた有機薄膜層と、を備えた有機エレクトロルミネッセンス素子であって、
　前記有機薄膜層は、ホスト材料と発光材料とを含有する発光層と、前記発光層よりも前
記陽極側に設けられた正孔輸送層と、を有し、前記正孔輸送層は、前記陽極から順に、電
子受容性化合物を含有する層及び第１正孔輸送層を有し、前記電子受容性化合物が上記一
般式（１０）で表され、前記第１正孔輸送層は上記一般式（２）で表される化合物を含有
する。
【０１４５】
　本願第二の発明の有機ＥＬ素子のその他の構成は、本願第一の発明の有機ＥＬ素子と同
様である。
【実施例】
【０１４６】
　以下、実施例により本発明を具体的に説明するが、本発明はこれらに限定されるもので
はない。
【０１４７】
［実施例１－１］
　２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（旭硝子製）に、
イソプロピルアルコール中で５分間の超音波洗浄をした後、３０分間のＵＶオゾン洗浄を
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、第１正孔輸送層として前記透明電極を覆う
ようにして膜厚４０ｎｍの下記化合物Ｘ１を抵抗加熱により成膜した。
　第１正孔輸送層の成膜に続けて、第２正孔輸送層としてこの膜上に膜厚２０ｎｍで、下
記化合物Ｙ１－１（Ａｆ：２．４８ｅＶ、Ｅｇ（Ｓ）：３．１２ｅＶ、Ｉｐ：５．６０ｅ
Ｖ）を抵抗加熱により成膜した。
　さらに、この第２正孔輸送層上に膜厚４０ｎｍで、ホスト材料として化合物Ｈ１、燐光
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発光材料として化合物Ｄ１を、抵抗加熱により共蒸着した。化合物Ｄ１の濃度は７．５％
であった。この共蒸着膜は発光層として機能する。
　さらに、この発光層上に膜厚１０ｎｍで、化合物ＨＢを、抵抗加熱により共蒸着した。
この膜は正孔障壁層として機能する。
　そして、この正孔障壁層成膜に続けて化合物ＥＴ１を膜厚３０ｎｍで成膜した。このＥ
Ｔ１膜は電子輸送層として機能する。
　次に、ＬｉＦを電子注入性電極（陰極）として成膜速度０．１オングストレーム／ｍｉ
ｎで膜厚を１ｎｍとした。このＬｉＦ膜上に金属Ａｌを蒸着させ、金属陰極を膜厚８０ｎ
ｍで形成し有機ＥＬ素子を作製した。
【０１４８】
【化６０】

【０１４９】
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【化６１】

【０１５０】
　実施例１－１において、Ａｆ、Ｅｇ（Ｓ）、Ｉｐは、それぞれ以下に示すようにして測
定した。Ａｆ（アフィニティ準位）：
　イオン化ポテンシャルＩｐと光学エネルギーギャップＥｇ（Ｓ）とにより次のように規
定した。
　Ａｆ＝Ｉｐ－Ｅｇ（Ｓ）
Ｅｇ（Ｓ）（光学エネルギーギャップ）：
　材料のトルエン希薄溶液の吸収スペクトルの長波長側接線とベースライン（吸収ゼロ）
との交点の波長値をエネルギーに換算して求めた。
Ｉｐ（イオン化ポテンシャル）：
　化合物から電子を取り去ってイオン化するために要するエネルギーであり、紫外線光電
子分光分析装置（ＡＣ－３、理研（株）計器）で測定した値である。
【０１５１】
［実施例１－２］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｙ１－２を用いた以外は、実施例１－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１５２】
［実施例１－３］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｙ１－３（Ａｆ：２．４５ｅＶ、Ｅｇ
（Ｓ）：３．１７ｅＶ、Ｉｐ：５．６２ｅＶ、Ｅｇ（Ｔ）：２．６３ｅＶ）を用いた以外
は、実施例１－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
　尚、Ａｆ、Ｅｇ（Ｓ）及びＩｐは実施例１－１と同様にして測定し、Ｅｇ（Ｔ）は以下
に示すようにして測定した。
Ｅｇ（Ｔ）（３重項エネルギーギャップ）：
　燐光発光スペクトルに基づいて測定した。
　材料をＥＰＡ溶媒（容積比でジエチルエーテル：イソペンタン：エタノール＝５：５：
２）に１０μｍｏｌ／Ｌで溶解し、燐光測定用試料とした。この燐光測定用試料を石英セ
ルに入れ、７７Ｋに冷却し、励起光を照射し、放射される燐光の波長を測定した。
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　得られた燐光スペクトルの短波長側の立ちあがりに対して接線を引き、この接線とベー
スラインとの交点の波長値をエネルギーに換算した値を励起３重項エネルギーギャップＥ
ｇ（Ｔ）とした。
　なお、測定には市販の測定装置Ｆ－４５００（日立製）を用いた。
【０１５３】
［実施例１－４］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｙ１－４を用いた以外は、実施例１－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１５４】
［実施例１－５］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｙ１－５を用いた以外は、実施例１－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１５５】
［実施例１－６］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｙ１－６を用いた以外は、実施例１－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１５６】
［比較例１－１］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｚ１－１（Ａｆ：２．４３ｅＶ、Ｅｇ
（Ｓ）：３．２１ｅＶ）を用いた以外は、実施例１－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製
した。
【０１５７】
［比較例１－２］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｚ１－２を用いた以外は、実施例１－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１５８】
［比較例１－３］
　実施例１－１において、第２正孔輸送層として、Ｚ１－３を用いた以外は、実施例１－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１５９】
【化６２】

【０１６０】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度２００００ｃｄ／ｍ2における半減寿
命を下記表１に示す。
【０１６１】
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【表１】

【０１６２】
［実施例１－７］
　実施例１－１において、第１正孔輸送層として、Ｘ２を用いた以外は、実施例１－１と
同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１６３】
【化６３】

【０１６４】
［実施例１－８～１－１２］
　実施例１－７において、第２正孔輸送層として、表２に記載の材料を用いた以外は、実
施例１－７と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１６５】
［比較例１－４］
　実施例１－１において、第１正孔輸送層としてＸ２、第２正孔輸送層としてＺ１－１を
用いた以外は、実施例１－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１６６】
［比較例１－５及び１－６］
　比較例１－４において、第２正孔輸送層として、表２に記載の材料を用いた以外は、比
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較例１－４と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１６７】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
　以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度２００００ｃｄ／ｍ2における半減
寿命を下記表２に示す。
【０１６８】
【表２】

【０１６９】
［実施例１－１３］
　実施例１－１において、第１正孔輸送層として、Ｘ３を用いた以外は、実施例１－１と
同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１７０】

【化６４】

【０１７１】
［実施例１－１４～１－１８］
　実施例１－１３において、第２正孔輸送層として、表３に記載の材料を用いた以外は、
実施例１－１３と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１７２】
［比較例１－７］
　実施例１－１において、第１正孔輸送層としてＸ３、第２正孔輸送層としてＺ１－１を
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用いた以外は、実施例１－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１７３】
［比較例１－８及び１－９］
比較例１－７において、第２正孔輸送層として、表３に記載の材料を用いた以外は、比較
例１－７と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１７４】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度２００００ｃｄ／ｍ2における半減寿
命を下記表３に示す。
【０１７５】
【表３】

【０１７６】
　表１～３に示すように、本発明所定の化合物を用いて第１正孔輸送層、第２正孔輸送層
を形成した実施例１－１～１－１８の有機ＥＬ素子は、比較例１－１～１－９のものに比
べ、素子寿命が向上する効果が得られた。
　第２正孔輸送層として、Ｙ１－３に比べＹ１－４、Ｙ１－６を用いた素子の方が長寿命
であることがわかる。
　さらに第１正孔輸送層として、Ｘ２を用いた素子に比べ、Ｘ１、Ｘ３を用いた素子の方
が長寿命であることがわかる。
【０１７７】
［実施例２－１］
　２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（旭硝子製）に、
イソプロピルアルコール中で５分間の超音波洗浄をした後、３０分間のＵＶオゾン洗浄を
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、第１正孔輸送層として前記透明電極を覆う
ようにして膜厚６０ｎｍの化合物Ｘ１を抵抗加熱により成膜した。
　第１正孔輸送層の成膜に続けて、第２正孔輸送層としてこの膜上に膜厚２０ｎｍで、化
合物Ｙ１－１を抵抗加熱により成膜した。
　さらに、この第２正孔輸送層上に膜厚４０ｎｍで、ホスト材料として化合物Ｈ２、蛍光
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った。この共蒸着膜は発光層として機能する。
　さらに、この発光層膜に続けて化合物ＥＴ１を膜厚２０ｎｍで成膜した。このＥＴ１膜
は電子輸送層として機能する。
　次に、ＬｉＦを電子注入性電極（陰極）として成膜速度０．１オングストレーム／ｍｉ
ｎで膜厚を１ｎｍとした。このＬｉＦ膜上に金属Ａｌを蒸着させ、金属陰極を膜厚１００
ｎｍで形成し有機ＥＬ素子を作製した。
【０１７８】
【化６５】

【０１７９】
［実施例２－２～２－６］
　実施例２－１において、第２正孔輸送層として、表４に記載の材料を用いた以外は、実
施例２－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１８０】
［比較例２－１］
　実施例２－１において、第２正孔輸送層として、Ｚ１－１を用いた以外は、実施例２－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１８１】
［比較例２－２及び２－３］
　比較例２－１において、第２正孔輸送層として、表４に記載の材料を用いた以外は、比
較例２－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１８２】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度５０００ｃｄ／ｍ2における半減寿命
を下記表４に示す。
【０１８３】
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【０１８４】
［実施例２－７］
　実施例２－１において、第１正孔輸送層として、Ｘ２を用いた以外は、実施例２－１と
同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１８５】
［実施例２－８～２－１２］
　実施例２－７において、第２正孔輸送層として、表５に記載の材料を用いた以外は、実
施例２－７と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１８６】
［比較例２－４］
　実施例２－１において、第１正孔輸送層としてＸ２、第２正孔輸送層として、Ｚ１－１
を用いた以外は、実施例２－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１８７】
［比較例２－５及び２－６］
　比較例２－４において、第２正孔輸送層として、表５に記載の材料を用いた以外は、比
較例２－４と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１８８】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度５０００ｃｄ／ｍ2における半減寿命
を下記表５に示す。
【０１８９】
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【表５】

【０１９０】
［実施例２－１３］
　実施例２－１において、第1正孔輸送層として、Ｘ３を用いた以外は、実施例２－１と
同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１９１】
［実施例２－１４～２－１８］
　実施例２－１３において、第２正孔輸送層として、表６に記載の材料を用いた以外は、
実施例２－１３と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１９２】
［比較例２－７］
　実施例２－１において、第1正孔輸送層としてＸ３、第２正孔輸送層としてＺ１－１を
用いた以外は、実施例２－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１９３】
［比較例２－８及び２－９］
　比較例２－７において、第２正孔輸送層として、表６に記載の材料を用いた以外は、比
較例２－７と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０１９４】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度５０００ｃｄ／ｍ2における半減寿命
を下記表６に示す。
【０１９５】
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【表６】

【０１９６】
　表４～６に示すように、本発明所定の化合物を用いて第１正孔輸送層、第２正孔輸送層
を形成した実施例２－１～２－１８の有機ＥＬ素子は、比較例２－１～２－９のものに比
べ、素子寿命が向上する効果が得られた。
　第２正孔輸送層として、Ｙ１－３に比べＹ１－４、Ｙ１－６を用いた素子の方が長寿命
であることがわかる。
　さらに第１正孔輸送層として、Ｘ２を用いた素子に比べ、Ｘ１、X3を用いた素子の方が
長寿命であることがわかる。
【０１９７】
［実施例３－１］
２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（旭硝子製）に、イ
ソプロピルアルコール中で５分間の超音波洗浄をした後、３０分間のＵＶオゾン洗浄を行
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、電子受容性物質として前記透明電極を覆う
ようにして膜厚５ｎｍの下記化合物C１を抵抗加熱により成膜した。
　電子受容性物質の成膜に続けて、第１正孔輸送層としてこの膜上に膜厚３５ｎｍで化合
物Ｘ１を抵抗加熱により成膜した。
　第１正孔輸送層の成膜に続けて、第２正孔輸送層としてこの膜上に膜厚２０ｎｍで、化
合物Ｙ１－１を抵抗加熱により成膜した。
　さらに、この第２正孔輸送層上に膜厚４０ｎｍで、ホスト材料として化合物Ｈ１、燐光
発光材料として化合物Ｄ１を、抵抗加熱により共蒸着した。化合物Ｄ１の濃度は７．５％
であった。この共蒸着膜は発光層として機能する。
　さらに、この発光層上に膜厚１０ｎｍで、化合物ＨＢを、抵抗加熱により共蒸着した。
この膜は正孔障壁層として機能する。
　そして、この正孔障壁層成膜に続けて化合物ＥＴ１を膜厚３０ｎｍで成膜した。このＥ
Ｔ１膜は電子輸送層として機能する。
　次に、ＬｉＦを電子注入性電極（陰極）として成膜速度０．１オングストレーム／ｍｉ
ｎで膜厚を１ｎｍとした。このＬｉＦ膜上に金属Ａｌを蒸着させ、金属陰極を膜厚８０ｎ
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【０１９８】
【化６６】

【０１９９】
［実施例３－２、３－３］
　実施例３－１において、第１正孔輸送層として、表７に記載の材料を用いた以外は、実
施例３－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２００】
［実施例３－４］
　実施例３－１において、第２正孔輸送層としてＹ１－４を用いた以外は、実施例３－１
と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２０１】
［実施例３－５及び３－６］
　実施例３－４において、第１正孔輸送層として、表７に記載の材料を用いた以外は、実
施例３－４と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
［実施例３－７］
　実施例３－１において、第２正孔輸送層としてＹ１－６を用いた以外は、実施例３－１
と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２０２】
［実施例３－８及び３－９］
　実施例３－７において、第１正孔輸送層として、表７に記載の材料を用いた以外は、実
施例３－７と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２０３】
［比較例３－１］
　実施例３－１において、第２正孔輸送層としてＺ１－３を用いた以外は、実施例３－１
と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２０４】
［比較例３－２及び３－３］
　比較例３－１において、第１正孔輸送層として、表７に記載の材料を用いた以外は、比
較例３－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２０５】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度２００００ｃｄ／ｍ2における半減寿
命を下記表７に示す。
【０２０６】
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【表７】

【０２０７】
［実施例４－１］
　２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（旭硝子製）に、
イソプロピルアルコール中で５分間の超音波洗浄をした後、３０分間のＵＶオゾン洗浄を
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、電子受容性物質として前記透明電極を覆う
ようにして膜厚５ｎｍの化合物Ｃ１を抵抗加熱により成膜した。
　電子受容性物質の成膜に続けて、第１正孔輸送層としてこの膜上に膜厚５５ｎｍで化合
物Ｘ１を抵抗加熱により成膜した。
　第１正孔輸送層の成膜に続けて、第２正孔輸送層としてこの膜上に膜厚２０ｎｍで、化
合物Ｙ１－１を抵抗加熱により成膜した。
　さらに、この第２正孔輸送層上に膜厚４０ｎｍで、ホスト材料として化合物Ｈ２、蛍光
発光材料として化合物Ｄ２を、抵抗加熱により共蒸着した。化合物Ｄ２の濃度は５％であ
った。この共蒸着膜は発光層として機能する。
　さらに、この発光層膜に続けて化合物ＥＴ１を膜厚２０ｎｍで成膜した。このＥＴ１膜
は電子輸送層として機能する。
　次に、ＬｉＦを電子注入性電極（陰極）として成膜速度０．１オングストレーム／ｍｉ
ｎで膜厚を１ｎｍとした。このＬｉＦ膜上に金属Ａｌを蒸着させ、金属陰極を膜厚１００
ｎｍで形成し有機ＥＬ素子を作製した。
【０２０８】
［実施例４－２及び４－３］
　実施例４－１において、第１正孔輸送層として、表８に記載の材料を用いた以外は、実
施例４－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２０９】



(82) JP 5492872 B2 2014.5.14

10

20

［実施例４－４］
　実施例４－１において、第２正孔輸送層としてＹ１－４を用いた以外は、実施例４－１
と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２１０】
［実施例４－５及び４－６］
　実施例４－４において、第１正孔輸送層として、表８に記載の材料を用いた以外は、実
施例４－４と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２１１】
［実施例４－７］
　実施例４－１において、第２正孔輸送層としてＹ１－４を用いた以外は、実施例４－１
と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２１２】
［実施例４－８及び４－９］
　実施例４－7において、第１正孔輸送層として、表８に記載の材料を用いた以外は、実
施例４－7と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２１３】
［比較例４－１］
　実施例４－１において、第２正孔輸送層としてＺ１－３を用いた以外は、実施例４－１
と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２１４】
［比較例４－２及び４－３］
　比較例４－１において、第１正孔輸送層として、表８に記載の材料を用いた以外は、比
較例３－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２１５】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、初期輝度５０００ｃｄ／ｍ2における半減寿命
を下記表８に示す。
【０２１６】
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【表８】

【０２１７】
　表７、８に示すように、本発明所定の化合物を用いて第１正孔輸送層、第２正孔輸送層
を形成した実施例３－１～４－９の有機ＥＬ素子は、比較例３－１～４－３のものに比べ
、素子寿命が向上する効果が得られた。
　第２正孔輸送層として、Ｙ１－１に比べＹ１－４、Ｙ１－６を用いた素子の方が長寿命
であることがわかる。
　さらに第１正孔輸送層として、Ｘ２を用いた素子に比べ、Ｘ１、Ｘ３を用いた素子の方
が長寿命であることがわかる。
【０２１８】
［実施例５－１］
２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（旭硝子製）に、イ
ソプロピルアルコール中で５分間の超音波洗浄をした後、３０分間のＵＶオゾン洗浄を行
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、電子受容性物質として前記透明電極を覆う
ようにして膜厚５ｎｍの化合物Ｃ１を抵抗加熱により成膜した。
　電子受容性物質の成膜に続けて、第１正孔輸送層として、この膜上に膜厚５５ｎｍで化
合物Ｙ１－７を抵抗加熱により成膜した。
　さらに、この第１正孔輸送層上に膜厚４０ｎｍで、ホスト材料として化合物Ｈ１、燐光
発光材料として化合物Ｄ１を、抵抗加熱により共蒸着した。化合物Ｄ１の濃度は７．５％
であった。この共蒸着膜は発光層として機能する。
　さらに、この発光層上に膜厚１０ｎｍで、化合物ＨＢを、抵抗加熱により共蒸着した。
この膜は正孔障壁層として機能する。
　そして、この正孔障壁層成膜に続けて化合物ＥＴ１を膜厚３０ｎｍで成膜した。このＥ
Ｔ１膜は電子輸送層として機能する。



(84) JP 5492872 B2 2014.5.14

10

20

30

40

50

　次に、ＬｉＦを電子注入性電極（陰極）として成膜速度０．１オングストレーム／ｍｉ
ｎで膜厚を１ｎｍとした。このＬｉＦ膜上に金属Ａｌを蒸着させ、金属陰極を膜厚８０ｎ
ｍで形成し有機ＥＬ素子を作製した。
【０２１９】
【化６７】

【０２２０】
［実施例５－２及び５－３］
　実施例５－１において、第１正孔輸送層として、表９に記載の材料を用いた以外は、実
施例５－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２２１】
［比較例５－１］
　実施例５－１において、第１正孔輸送層として、Ｚ１－３を用いた以外は、実施例５－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２２２】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、１０ｍＡ／ｃｍ2における駆動電圧、初期輝度
２００００ｃｄ／ｍ2における半減寿命を下記表９に示す。
【０２２３】

【表９】

【０２２４】
［実施例６－１］
　２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（旭硝子製）に、
イソプロピルアルコール中で５分間の超音波洗浄をした後、３０分間のＵＶオゾン洗浄を
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、電子受容性物質として前記透明電極を覆う
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　電子受容性物質の成膜に続けて、第１正孔輸送層として、この膜上に膜厚７５ｎｍで化
合物Ｙ１－７を抵抗加熱により成膜した。
　さらに、この第１正孔輸送層上に膜厚４０ｎｍで、ホスト材料として化合物Ｈ２、蛍光
発光材料として化合物Ｄ２を、抵抗加熱により共蒸着した。化合物Ｄ２の濃度は５％であ
った。この共蒸着膜は発光層として機能する。
　さらに、この発光層膜に続けて化合物ＥＴ１を膜厚２０ｎｍで成膜した。このＥＴ１膜
は電子輸送層として機能する。
　次に、ＬｉＦを電子注入性電極（陰極）として成膜速度０．１オングストレーム／ｍｉ
ｎで膜厚を１ｎｍとした。このＬｉＦ膜上に金属Ａｌを蒸着させ、金属陰極を膜厚１００
ｎｍで形成し有機ＥＬ素子を作製した。
【０２２５】
［実施例６－２及び６－３］
　実施例６－１において、第１正孔輸送層として、表１０に記載の材料を用いた以外は、
実施例６－１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２２６】
［比較例６－１］
　実施例６－１において、第１正孔輸送層として、Ｚ１－３を用いた以外は、実施例６－
１と同様にして有機ＥＬ素子を作製した。
【０２２７】
［有機ＥＬ素子の特性、寿命評価］
以上のように作製した各有機ＥＬ素子の、１０ｍA／cｍ2における駆動電圧、初期輝度５
０００ｃｄ／ｍ2における半減寿命を下記表１０に示す。
【０２２８】
【表１０】

【０２２９】
　表９、１０に示すように、本発明所定の化合物を用いて電子受容性物質含有層及び第１
正孔輸送層を形成した実施例５－１～６－３の有機ＥＬ素子は、比較例５－１～６－１の
ものに比べ、駆動電圧が低下し、素子寿命が向上する効果が得られた。
【産業上の利用可能性】
【０２３０】
　以上詳細に説明したように、本発明の有機ＥＬ素子は、従来のものと比較して効率が高
く、寿命が長いため、実用性の高い有機ＥＬ素子として極めて有用である。
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