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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
下記一般式（ｉ）で表わされる有機金属錯体を含んでなる発光材料。 
【化１】

（上記一般式（ｉ）において、ＭはＩｒ、Ｐｔ、ＡｕまたはＰｄを表す。 
　ｍは配位子の数を表し、１、２または３である。Ｌは任意の２座配位子を表し、その数
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を表すｎは、０、１または２である。但し、ｍ＋ｎ＝（金属Ｍの価数）である。 
　Ｒ106およびＲ107は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表すか、或いは互いに
結合して、置換基を有していてもよい環を形成する。Ｒ105は、フッ素原子を有する置換
基を表す。 
　環Ａは、置換基を有していてもよい５または６員環基を表す。該置換基同士が結合して
、置換基を有していてもよい環を形成していてもよい。 
　なお、式中の 
【化２】

　は単結合または二重結合を表す。） 
【請求項２】
一般式（ｉ）における環Ａが、置換基を有していてもよい芳香族６員環である、請求項１
記載の発光材料。 
【請求項３】
一般式（ｉ）で表される有機金属錯体が、下記一般式（ｉｉ）で表わされる有機金属錯体
である請求項１又は２に記載の発光材料。 
【化３】

（上記一般式（ｉｉ）において、ｍ、ｎ、Ｌ、Ｍ、およびＲ105～Ｒ107は、前記一般式（
ｉ）におけると同義である。 
　Ｒ101ないしＲ104は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表すか、或いは互いに
結合して、置換基を有していてもよい環を形成する。） 
【請求項４】
有機電界発光素子材料である請求項１乃至３の何れか１項に記載の発光材料。
【請求項５】
基板上に陽極、発光層、および陰極が順次積層されてなる有機電界発光素子であって、該
発光層が、下記一般式（ｉ）で表わされる有機金属錯体を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４】

（上記一般式（ｉ）において、ＭはＩｒ、Ｐｔ、ＡｕまたはＰｄを表す。 
　ｍは配位子の数を表し、１、２または３である。Ｌは任意の２座配位子を表し、その数
を表すｎは、０、１または２である。但し、ｍ＋ｎ＝（金属Ｍの価数）である。 
　Ｒ106およびＲ107は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表すか、或いは互いに
結合して、置換基を有していてもよい環を形成する。Ｒ105は、フッ素原子を有する置換
基を表す。 
　環Ａは、置換基を有していてもよい５または６員環基を表す。該置換基同士が結合して
、置換基を有していてもよい環を形成していてもよい。 
　なお、式中の 
【化５】

　は単結合または二重結合を表す。） 
【請求項６】
一般式（ｉ）における環Ａが、置換基を有していてもよい芳香族６員環である、請求項５
に記載の有機電界発光素子。
【請求項７】
一般式（ｉ）で表される有機金属錯体が、下記一般式（ｉｉ）で表わされる有機金属錯体
である請求項５又は６に記載の有機電界発光素子。 
【化６】
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（上記一般式（ｉｉ）において、ｍ、ｎ、Ｌ、Ｍ、およびＲ105～Ｒ107は、前記一般式（
ｉ）におけると同義である。 
　Ｒ101ないしＲ104は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表すか、或いは互いに
結合して、置換基を有していてもよい環を形成する。）
 
【請求項８】
発光層が、正孔注入・輸送性または電子注入・輸送性を有するホスト材料を含有し、該ホ
スト材料に対して有機金属錯体がドープされてなる、請求項５乃至７の何れか１項に記載
の有機電界発光素子。
【請求項９】
更に、発光層の陰極側界面に接する正孔阻止層を有する、請求項５乃至８のいずれか１項
に記載の有機電界発光素子。 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は新規な燐光色素として有用な有機金属錯体に関するものであり、詳しくは、薄
膜型有機発光デバイスや電子写真感光体などに用いられる有機発光材料に関するものであ
る。
【背景技術】
【０００２】
　これまで、有機電界発光素子には蛍光性色素が数多く用いられてきたが、フラットパネ
ル・ディスプレイ等の表示、蛍光灯や標識灯等の光源、さらには近赤外発光材料として応
用するためには、素子の発光効率をさらに改善する必要があり、新たな発光材料の開発が
求められている。
【０００３】
　近年、素子の発光効率をあげる試みの一つとして、３重項励起状態からの発光すなわち
燐光を利用した燐光色素の利用が注目を集めている。燐光を用いた場合には従来の１重項
励起状態からの発光（蛍光）に比べて、約３倍の取り出し効率が可能となり、高効率化が
期待されるからである。
【０００４】
　実際、下記の構造で表される有機イリジウム錯体（４）を４，４’－ジ（Ｎ－カルバゾ
リル）ビフェニル（ＣＢＰ）にドープさせることにより、発光波長５１０nmの緑色発光を
示し、その外部量子効率は１３％と従来の１重項発光素子の量子効率限界値（５％）を大
きく上回ることが報告されている(非特許文献１参照)。
【０００５】
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【化４】

　さらに上記化合物に種々の置換基を導入してなる化合物（５)を使用することにより、
錯体間の燐光の自己消光を制御したり（非特許文献２参照）、発光波長のチューニングが
可能であることも報告されている。（非特許文献３、４参照）
【０００６】
【化５】

　一方、Thompsonらは２核錯体を経由したイリジウム錯体の簡便な合成法により、種々の
有機イリジウム錯体を開発し、青色から赤色までの有機電界発光素子を達成している。た
とえば、下記に示す化合物（６）、（７）を用いた場合には、緑色よりも長波長に発光を
有し、かつ従来の一重項発光素子に比べて高効率の電界発光素子になることが明らかにさ
れている(非特許文献５、６および特許文献１参照)。
【０００７】
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【化６】

　また、化合物（８）を用いることにより、青色発光も可能になることが明らかにされて
いる(非特許文献７参照)。
【０００８】

【化７】

【特許文献１】WO 01/41512号公報
【非特許文献１】Appl. Phys. Lett., 75巻、４項、１９９９年
【非特許文献２】Adv. MateR10　2001, 13, 1245
【非特許文献３】Chem. Commun., 2001, 1494
【非特許文献４】Appl. Phys. Lett., 2001, 79, 449
【非特許文献５】Inorg. Chem., 2001, 40,1074
【非特許文献６】J. Am. Chem. Soc., 2001, 123, 4304.,
【非特許文献７】Appl. Phys. Lett., 2001, 79, 2082
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　しかしながら、これらイリジウム錯体は発光効率が優れているものの発光スペクトルは
比較的シャープであり、燐光発光する単一化合物を用いた白色発光素子は実現されていな
かった。
【００１０】
　本発明者は上記実状に鑑み、鋭意検討した結果、特定の有機金属錯体を使用することに
より上記課題を解決できることを見いだし、本発明に至った。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　即ち本発明は、下記一般式（ｉ）で表わされる有機金属錯体を含んでなる発光材料、有
機電界発光素子材料、および該有機金属錯体を含む層を有する有機電界発光素子に存する
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【００１２】
【化８】

（上記一般式（ｉ）において、ＭはＩｒ、Ｐｔ、ＡｕまたはＰｄを表す。
【００１３】
　ｍは配位子の数を表し、１、２または３である。Ｌは任意の２座配位子を表し、その数
を表すｎは、０、１または２である。但し、ｍ＋ｎ＝（金属Ｍの価数）である。Ｒ106お
よびＲ107は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表すか、或いは互いに結合して
、置換基を有していてもよい環を形成する。Ｒ105は、フッ素原子を有する置換基を表す
。環Ａは、置換基を有していてもよい５または６員環基を表す。該置換基同士が結合して
、置換基を有していてもよい環を形成していてもよい。なお、式中の
【００１４】

【化９】

は単結合または二重結合を表す。）
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、特に可視光波長領域全般における高い発光強度（すなわち高い白色発
光性）の実現、発光の高効率化、および素子の長寿命化が可能な新規有機金属錯体と、こ
の有機金属錯体を使用した長寿命で高発光効率の有機電界発光素子が提供される。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１６】
　以下、本発明を詳細に説明する。
【００１７】
　まず本発明に係る有機金属錯体について説明する。本発明の有機金属錯体は下記一般式
（ｉ）で示される構造を有するものである。詳しくは、環Ａが環Ｂの２－位に連結し、環
Ｂの１－位にフッ素原子を含む置換基をもつ配位子を有する点が特徴である。
【００１８】
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【化１０】

　上記一般式（ｉ）において、ＭはＩｒ、Ｐｔ、ＡｕまたはＰｄを表す。
【００１９】
　ｍは配位子の数を表し、１、２または３である。Ｌは任意の２座配位子を表し、その数
を表すｎは、０、１または２である。但し、ｍ＋ｎ＝（金属Ｍの価数）である。Ｒ106お
よびＲ107は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表すか、或いは互いに結合して
、置換基を有していてもよい環を形成する。Ｒ105は、フッ素原子を有する置換基を表す
。環Ａは、置換基を有していてもよい５または６員環基を表す。該置換基同士が結合して
、置換基を有していてもよい環を形成していてもよい。なお、式中の
【００２０】
【化１１】

は単結合または二重結合を表す。
【００２１】
　環Ａは、員数５または６の環基であり、Ｍとσ結合した炭素原子を有していれば特に制
限なく、任意の環を適用可能である。
【００２２】
　好ましい例としては、ベンゼン環、シクロペンテン環、シクロヘキセン環などの炭化水
素環、ピロール環、フラン環、チオフェン環、ピラゾール環、ピリジン環、ピラジン環な
どの複素環が挙げられる。
【００２３】
　中でも、発光スペクトルを短波長シフトさせ、白色発光性を向上させる点からは、炭化
水素環または含窒素複素環が好ましい。また、錯体の安定性、錯体合成の容易性の観点、
発光させた場合の短波長領域の発光強度向上の観点からは、芳香族環が好ましい。なお、
発光効率の点からは芳香族６員環が好ましい。
【００２４】
　これらを勘案すると、一般式（ｉ）における環Ａとしてはピロール環、ピリジン環およ
びベンゼン環が特に好ましい。最も好ましくは、環Ａがベンゼン環である場合、すなわち
後述する一般式（ｉｉ）で表される化合物である。
【００２５】
　環Ｂは、一般式（ｉ）の構造から明らかなように、４，５－ジヒドロイミダゾール環ま
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たはイミダゾール環であり、いずれの場合もＲ105ないしＲ107で表される基を有する。錯
体の安定性の観点からは、イミダゾール環がより好ましい。
【００２６】
　Ｒ105はフッ素原子を有する置換基である。環Ｂの１－位の窒素原子上にフッ素原子を
有する置換基を導入することにより、白色発光性が発現され、かつ電気化学的安定性をも
向上させることが可能であると共に、蒸着による薄膜形成を行う場合の昇華性も向上する
。Ｒ105としては、フッ素置換、フッ化アルキル置換、フッ化アシル置換またはフッ化ア
ルキルアミノ置換された基が挙げられる。例えば、以下の基がフッ素置換、フッ化アルキ
ル置換、フッ化アシル置換またはフッ化アルキルアミノ置換されたもの（カッコ内が具体
例）が挙げられるが、これらに限定されるものではない。
【００２７】
　アルキル基（モノフルオロメチル基、ジフルオロメチル基、トリフルオロメチル基、ペ
ンタフルオロエチル基、ヘプタフルオロプロピル基、ヘプタフルオロイソプロピル基、２
－フルオロプロピル基、２，２－ジフルオロプロピル基、１，１－ジフルオロエチル基、
ノナフルオロシクロペンチル基など）、
　アルケニル基（トリフルオロビニル基、ペンタフルオロブタ－１，３－ジエニル基、２
，３，３，４，４，５，５－ヘプタフルオロシクロペンテ－１－ニル基など）、
　アルキニル基（フルオロエチニル基、パーフルオロプロパルギル基など）、
　アラルキル基（パーフルオロベンジル基など）、
　アシル基（トリフルオロアセチル基、ジフルオロフェニルメチル基など）、
　アルコキシカルボニル基（トリフルオロメトキシカルボニル基、１，１－ジフルオロエ
トキシカルボニル基など）、
　アリールオキシカルボニル基（４－フルオロフェニルオキシカルボニル基など）、
　シリル基（トリス（トリフルオロメチル）シリル基、トリス（４－フルオロフェニル）
シリル基などが含まれる）、
　ボリル基（ビス（ペンタフルオロフェニル）ボリル基など）、
フッ素置換ホスフィノ基（ビス（２，４－ジフルオロフェニル）ホスフィノ基など）、
　芳香族炭化水素基（パーフルオロフェニル基、２－フルオロフェニル基、３－フルオロ
フェニル基、４－フルオロフェニル基、２，４－ジフルオロフェニル基、３，５－ジフル
オロフェニル基、４－フルオロ－３－トリフルオロメチルフェニル基、３，５－ビス（ト
リフルオロメチル）フェニル基、３，４，５－トリフルオロフェニル基、２，４，５－ト
リフルオロフェニル基、２，３，４，５－テトラフルオロフェニル基、４－トリフルオロ
アセチルフェニル基、４－［ジ－（トリフルオロメチル）アミノ］フェニル基、パーフル
オロナフチル基、パーフルオロフェナントレニル基など）、
　芳香族複素環基（パーフルオロフリル基、パーフルオロチオフェニル基、パーフルオロ
ピリジル基など）。
【００２８】
　これらの中でも、電気的酸化還元耐久性の点から、フッ素置換またはフッ化アルキル置
換されたアルキル基、アルケニル基、アシル基、アルコキシカルボニル基または芳香族炭
化水素基が好ましい。最も好ましくはフッ化アルキル基である。
　Ｒ105の好ましい例を、より具体的に以下に示すが、これらに限定される訳ではない。
【００２９】
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【化１２】

【００３０】
　中でも、白色発光性、および発光輝度の観点からＲ－１～６、９～１３、１５がより好
ましく、耐久性と錯体の製造し易さの観点からＲ－１～３、６、１０、１１、１３が更に
好ましく、Ｒ－１～３が最も好ましい。
【００３１】
　一般式（ｉ）におけるＲ106およびＲ107は、各々独立に水素原子または任意の置換基を
表す。この任意の置換基には、本発明の性能を損なわない限り特に制限はないが、好まし
くは、以下に［置換基α］として挙げた基等があげられる。
【００３２】
［置換基α］
　置換基を有していてもよいアルキル基（好ましくは炭素数１から８の直鎖または分岐の
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アルキル基であり、例えばメチル、エチル、n-プロピル、2-プロピル、n-ブチル、イソブ
チル、tert-ブチル基などが挙げられる。）、
　置換基を有していてもよいアルケニル基（好ましくは、炭素数２から９のアルケニル基
であり、例えばビニル、アリル、1-ブテニル基などが挙げられる。）、
　置換基を有していてもよいアルキニル基（好ましくは、炭素数２から９のアルキニル基
であり、例えばエチニル、プロパルギル基などが挙げられる。）、
　置換基を有していてもよいアラルキル基（好ましくは、炭素数７から１５のアラルキル
基であり、例えばベンジル基などが挙げられる。）、
【００３３】
　置換基を有していてもよいアミノ基
　［好ましくは、置換基を有していてもよい炭素数１から８のアルキル基を１つ以上有す
るアルキルアミノ基（例えばメチルアミノ、ジメチルアミノ、ジエチルアミノ、ジベンジ
ルアミノ基などが挙げられる。）、
　置換基を有していてもよい炭素数６～１２の芳香族炭化水素基を有するアリールアミノ
基（例えばフェニルアミノ、ジフェニルアミノ、ジトリルアミノ基などが挙げられる。）
、
【００３４】
　置換基を有していてもよい、５または６員環の芳香族複素環を有するヘテロアリールア
ミノ基（例えばピリジルアミノ、チエニルアミノ、ジチエニルアミノ基などが含まれる。
）、
　置換基を有していてもよい、炭素数２～１０のアシル基を有するアシルアミノ基（例え
ばアセチルアミノ、ベンゾイルアミノ基などが含まれる。）］、
　置換基を有していてもよいアルコキシ基（好ましくは置換基を有していてもよい炭素数
１～８のアルコキシ基であり、たとえばメトキシ、エトキシ、ブトキシ基などが含まれる
）、
【００３５】
　置換基を有していてもよいアリールオキシ基（好ましくは炭素数６～１２の芳香族炭化
水素基を有するものであり、例えばフェニルオキシ、１－ナフチルオキシ、２－ナフチル
オキシ基などが含まれる。）、
　置換基を有していてもよいヘテロアリールオキシ基（好ましくは５または６員環の芳香
族複素環基を有するものであり、例えばピリジルオキシ、チエニルオキシ基などが含まれ
る）、
　置換基を有していてもよいアシル基（好ましくは、置換基を有していてもよい炭素数２
～１０のアシル基であり、例えばホルミル、アセチル、ベンゾイル基などが含まれる）、
　置換基を有していてもよいアルコキシカルボニル基（好ましくは置換基を有していても
よい炭素数２～１０のアルコキシカルボニル基であり、例えばメトキシカルボニル、エト
キシカルボニル基などが含まれる）、
【００３６】
　置換基を有していてもよいアリールオキシカルボニル基（好ましくは置換基を有してい
てもよい炭素数７～１３のアリールオキシカルボニル基であり、例えばフェノキシカルボ
ニル基などが含まれる）、
　置換基を有していてもよいアルキルカルボニルオキシ基（好ましくは置換基を有してい
てもよい炭素数２～１０のアルキルカルボニルオキシ基であり、例えばアセトキシ基など
が含まれる。）、
【００３７】
　ハロゲン原子（特に、フッ素原子または塩素原子）
　カルボキシル基、
　シアノ基、
　水酸基、
　メルカプト基、
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　置換基を有していてもよいアルキルチオ基（好ましくは炭素数１～８までのアルキルチ
オ基であり、例えば、メチルチオ基、エチルチオ基などが含まれる。）、
　置換基を有していてもよいアリールチオ基（好ましくは炭素数６～１２までのアリール
チオ基であり、例えば、フェニルチオ基、１―ナフチルチオ基などが含まれる。）、
　置換基を有していてもよいスルホニル基（例えばメシル基、トシル基などが含まれる）
、
　置換基を有していてもよいシリル基（例えばトリメチルシリル基、トリフェニルシリル
基などが含まれる）、
　置換基を有していてもよいボリル基（例えばジメシチルボリル基などが含まれる）、
　置換基を有していてもよいホスフィノ基（例えばジフェニルホスフィノ基などが含まれ
る）、
【００３８】
　置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基（例えばベンゼン環、ナフタレン環、アン
トラセン環、フェナントレン環、ペリレン環、テトラセン環、ピレン環、ベンズピレン環
、クリセン環、トリフェニレン環、フルオランテン環などの、５または６員環の単環また
は２～５縮合環由来の１価の基が含まれる）
　または置換基を有していてもよい芳香族複素環基（例えばフラン環、ベンゾフラン環、
チオフェン環、ベンゾチオフェン環、ピロール環、ピラゾール環、イミダゾール環、オキ
サジアゾール環、インドール環、カルバゾール環、ピロロイミダゾール環、ピロロピラゾ
ール環、ピロロピロール環、チエノピロール環、チエノチオフェン環、フロピロール環、
フロフラン環、チエノフラン環、ベンゾイソオキサゾール環、ベンゾイソチアゾール環、
ベンゾイミダゾール環、ピリジン環、ピラジン環、ピリダジン環、ピリミジン環、トリア
ジン環、キノリン環、イソキノリン環、シノリン環、キノキサリン環、ベンゾイミダゾー
ル環、ペリミジン環、キナゾリン環などの、５または６員環の単環または２～４縮合環由
来の１価の基が含まれる）。
【００３９】
　上述した各基が有しうる置換基としては、例えば炭素数１～６程度のアルキル基などが
挙げられる。
　前記一般式（ｉ）において、Ｒ105に含まれるフッ素原子は、Ｒ105基の構造（該基が無
置換の状態で水素原子を何個有しているか）などにより異なるが、通常１～１０個程度、
好ましくは１～６個程度である。
【００４０】
　化合物における不必要な分子振動による励起子の無放射失活（熱失活）を制限する観点
からは、Ｒ106およびＲ107は、各々、水素原子、置換基を有していてもよいアルキル基、
または置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基（中でも炭素数６～１２程度の芳香族
炭化水素基）である場合が好ましく、水素原子またはメチル基である場合が特に好ましい
。
【００４１】
　上述と同様の観点（分子振動の抑制）から、Ｒ106とＲ107が結合し、置換基を有してい
てもよい環を形成している場合も好ましい。
【００４２】
　このような環としては、シクロヘキサン、シクロヘキセン、シクロヘプタン、シクロヘ
プテン、シクロペンタン、シクロペンテン、シクロオクタン、シクロオクテンなどが挙げ
られる。
 また、これらの環が有しうる置換基としては、フッ素原子、メチル基、フェニル基等が
あげられる。
【００４３】
　ところで、ヘテロ原子を含む５員環は、他の芳香族化合物や複素環の中でも反応性が高
く、特にα－位は非常に反応活性が高い。（たとえば求電子置換反応、プロトン化、ディ
ールスアルダー反応などの反応性を示す。）
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　従って、前記一般式（ｉ）で表される化合物において、Ｒ106および／またはＲ107とし
て、水素原子以外の基を選択することにより、意図せぬ反応を防止することができ、後述
する有機電界発光素子を含む各種用途における、寿命促進に効である点で好ましい。但し
Ｒ105が充分に嵩高く、Ｒ106、Ｒ107を立体的に保護し得る場合は、この限りではない。
【００４４】
　環Ａは、本発明の性能を損なわない限り任意の置換基を有していても良く、該置換基と
しては、例えば［置換基α］として前述した置換基群と同様のものが挙げられる。
【００４５】
　一般式（ｉ）で表される化合物における、配位子
【００４６】
【化１３】

【００４７】
の好ましい例を以下に記すが、本発明はこれらに何ら限定されるものではない。
【００４８】
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【化１４】

【００４９】
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【化１５】

【００５０】
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【化１６】

【００５１】
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【化１７】

【００５２】
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【化１８】

　Ｒ101～Ｒ104はいずれも、各々独立に、水素原子または環Ａが有しうる任意の置換基を
表す。
【００５３】
　前記一般式（ｉ）において、中心金属ＭはＩｒ、Ｐｔ、ＡｕまたはＰｄを表すが、発光
効率の観点から好ましくはＩｒまたはＰｔが好ましく、中でもＩｒが特に好ましい。
【００５４】
　前記一般式（ｉ）において、任意の２座配位子であるＬに特に制限はなく、本発明化合
物の性能を損なわない限り、任意の２座配位子を用いることができる。Ｌとしては、ＯＯ
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【００５５】
【化１９】

　中でも、化合物の耐久性を損わないものとして、より好ましくは下記配位子が挙げられ
、白色発光性の観点からはＳＬ－５がとりわけ好ましい。
【００５６】

【化２０】

　前記一般式（ｉ）において、ｍは下記配位子
【００５７】
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【化２１】

の数を表し、１、２または３である。また、ｎは任意の２座配位子Ｌの数を表し、ｎ＝０
～２である。但し、ｍ＋ｎ＝（Ｍの価数）である。有機金属錯体の色純度および耐久性の
高さの点から、好ましくはｎが０または１であり、更に好ましくはｎ＝０である。
【００５８】
　なお、ｎ＝０または１の場合、即ち前記一般式（ｉ）で表される１化合物中に、複数の
下記配位子
【００５９】
【化２２】

を含む場合、該配位子は同一であっても異なっていてもよい。また、ｎ＝２の場合、１分
子中に含まれる２つの配位子Ｌは同一であっても異なっていてもよい。
【００６０】
　合成が容易であるという点では、１分子中に含まれる複数の前記配位子、或いは複数の
配位子Ｌは、各々、同一である場合が好ましく、また異なる複数の機能を併せ持つ化合物
を設計できるという点、あるいは色目の微調整がしやすいという点では、異なる配位子を
有する場合が好ましい。
【００６１】
　前記一般式（ｉ）で表される化合物の分子量は、通常２０００以下程度、好ましくは１
５００以下程度、更に好ましくは１０００程度である。また分子量の下限は、通常３００
程度、好ましくは４００程度、更に好ましくは５００程度である。分子量が大きすぎると
昇華性が低下し、例えば蒸着による薄膜形成が困難になる傾向があり、後述するように有
機電界発光素子を構成する層に使用する場合に問題となる虞がある。一方、分子量が小さ
すぎると、例えば昇華温度が低くなりすぎるため、やはり蒸着による薄膜形成が困難にな
る虞がある。
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　以下に、本発明の有機金属錯体（前記一般式（ｉ）で表される化合物）の具体例を挙げ
るが、本発明はこれらに何ら限定されるものではない。
【００６３】
【表１】

【００６４】
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【表２】

【００６５】
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【表３】

【００６６】
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【表４】

【００６７】
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【表５】

【００６８】



(26) JP 4337475 B2 2009.9.30

10

20

30

40

【表６】

　上記した各構造式中の、Ｒ105ないしＲ107は、一般式（ｉ）におけると同義である。ま
たＲ101～Ｒ104は、いずれも環Ａが有する水素原子または任意の置換基を表す。
【００６９】
　前記一般式（ｉ）で表される、本発明の有機金属錯体としては、下記一般式（ｉｉ）で
表される化合物が好ましい。
【００７０】
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【化２３】

　一般式（ｉｉ）において、ｍ、ｎ、Ｌ、Ｍ、およびＲ105～Ｒ107は、前記一般式（ｉ）
におけると同義であり、好ましいものも同じである。
【００７１】
　Ｒ101ないしＲ104は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表すか、或いは互いに
結合して、置換基を有していてもよい環を形成する。該任意の置換基、およびＲ101～Ｒ1

04から選ばれた２以上が互いに結合して形成する環としては、前記一般式（ｉ）における
環Ａが有しうる置換基、および該置換基同士が結合して成す環と同様のものが挙げられる
。これらの内、好ましいものも、環Ａにおける置換基の項で述べたものと同様である。
【００７２】
本発明の有機金属錯体は、公知の方法で製造することができる。
　まずは、配位子の合成について説明する。
　環Ａ前駆体、環Ｂ前駆体を試薬として入手し、あるいは、「ヘテロ環の化学－医薬品の
基礎」（2002年、國枝ら、化学同仁社）や「Heterocyclic Chemistry」（第４版、2000年
、J.A.Joule and K.Mills、Blackwell Science社）に記載または引用されている合成方法
等にて合成する。これら環Ａ前駆体と環Ｂ前駆体とを、「Palladium in Heterocyclic Ch
emistry : A guide for the Synthetic Chemist」（第二版(2002)、Jie Jack Li and Gor
don W. Gribble、Pergamon社）や「遷移金属が拓く有機合成　その多彩な反応形式と最新
の成果」（1997年、辻二郎、化学同仁社）などに記載または引用されている、環同士の結
合（カップリング）反応させることで、配位子を合成することが可能である。
【００７３】
　更に具体的に説明する。
　環Ａと環Ｂとが連結された骨格を形成する方法としては、例えば、下記（ａ）および（
ｂ）として述べる方法が挙げられる。
　（ａ）環Ａ前駆体として、環Ｂとの連結部位に相当する部分に、－ＣＨ＝Ｏ基、－Ｃ（
＝Ｏ）ＮＨ2基、－Ｃ（＝Ｏ）－ＯＨ基、－Ｃ（＝Ｏ）－ＯＲ基、または－Ｃ（＝ＮＨ）
－ＯＲ基を有する環Ａ（例えば、Ｎ－メチルピロール－２－カルボアルデヒド、チオフェ
ン－２－カルボアルデヒド、フラン－３－カルボアルデヒド、ベンズアルデヒドなど；１
当量）を用意し、該環Ａ前駆体と、
置換していてもよい１，２－ジアミノエタン（置換体として、例えば、１，２－ジアミノ
プロパン、１，２－ジアミノシクロヘキサン、Ｎ1－メチル－エタン－１，２－ジアミン
、１，２－ジアミノ－１，２－ジシアノエタンなど）単独（通常１～１０当量）、あるい
はＲ－Ｃ（＝Ｏ）－Ｃ（＝Ｏ）－Ｒ（通常１～１０当量）とアンモニアまたはアンモニア
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等価体（酢酸アンモニウム、炭酸アンモニウム）（通常１～１０００当量）との組合せ、
あるいはＲ－Ｃ（＝Ｏ）－ＣＨ（－Ｃｌ）－Ｒ単独（通常１～１０当量）を、
ポリリン酸、トリメチルアルミニウム、三塩化鉄＋二酸化珪素、酢酸、オキシ塩化リン、
塩化チオニル、塩酸、硫酸などの酸触媒（通常０．０１～１００当量程度）存在下、ナト
リウムメトキシド、トリエチルアミンなどの塩基触媒（通常０．０１～１００当量程度）
存在下、または無触媒条件下にて、
ジオキサン、テトラヒドロフラン、ジメトキシエタンなどのエーテル類、メタノール、エ
タノールなどのアルコール類、トルエン、ベンゼン、キシレンなどの芳香族炭化水素類、
クロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどの芳香族ハロゲン化物類、アセトニトリルなどの
溶媒（通常０．０１～１０モル／リットル程度の濃度）中、または無溶媒で、
０～３００℃の温度範囲にて、
窒素、アルゴンなどの不活性ガスまたは乾燥空気中で、
１０分～６０時間かけて撹拌することにより、環Ａに直結した環Ｂを形成する。
【００７４】
　なお、こうして形成された環Ｂが４，５－ジヒドロイミダゾール環であった場合、必要
に応じて、Ｐｄ－炭素触媒法（参照：Synth.Commun. 20 (1990) 16, 2483-2489、Khim. G
eterotsikl. Soedin. (1991) 10, 1414-1418）などを用いて、イミダゾール環に容易に変
換できる。
　（ｂ）環Ｂとの連結部位が、ハロゲン原子（塩素、臭素、ヨウ素）で置換された環Ａ（
環Ａ前駆体）（１当量）と、
環Ａとの連結部位が、ボラニル基やジアルキルボラニル基や－ＺｎＣｌ基や－ＳｎＲ3（
Ｒ＝アルキル基）が置換された環Ｂ前駆体（通常、１～２当量）、
或いは、環Ａとの連結部位が、ハロゲン原子（フッ素、塩素、臭素、ヨウ素）で置換され
た環Ｂ（環Ｂ前駆体）（１当量）と、
環Ｂとの連結部位がボラニル基やジアルキルボラニル基や－ＺｎＣｌ基や－ＳｎＲ3（Ｒ
＝アルキル基）が置換された環Ａ前駆体（通常、１～２当量）とを、
Ｐｄ2（ｄｂａ）3（Ｐｄ＝パラジウム、ｄｂａ＝ジベンジリデンアセトン）、Ｐｄ（ｄｂ
ａ）2、酢酸パラジウムなどの２価のパラジウム触媒と、ＢＩＮＡＰ（＝2,2'-ビス（ジフ
ェニルフォスフィノ-1,1'-ビナフチル）、トリ（ｔｅｒｔ－ブチル）フォスフィン、トリ
フェニルフォスフィン、１，２－ビス（ジフェニルフォスフィノ）エタン、１，３－ビス
（ジフェニルフォスフィノ）プロパン、１，３－ビス（ジフェニルフォスフィノ）ブタン
、ｄｐｐｆ（＝1,1'-ビス（ジフェニルフォスフィノ）フェロセン）などのリガンド類の
組合せ、あるいはＰｄ（ＰＰｈ）４などの０価のパラジウム錯体、あるいはＰｄＣｌ2（
ｄｐｐｆ）2などのパラジウム塩化物錯体などの触媒（通常、０．０１～１当量程度）と
、
必要に応じてtert-ブトキシカリウム、tert-ブトキシナトリウム、炭酸カリウム、トリエ
チルアミンなどの強塩基類（通常、反応で生成し得るハロゲン化水素１当量に対して、１
．１～１０当量）存在下、
必要に応じてヨウ化銅、塩化銅などの銅触媒（通常、１～１０当量）共存下、
テトラヒドロフラン、ジオキサン、ジメトキシエタン、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、
ジメチルスルホキシド、キシレン、トルエン、トリエチルアミンなどの溶媒（通常０．０
１～１０モル／リットル程度の濃度）中、
３０～２００℃の温度範囲で
窒素、アルゴンなどの不活性ガス雰囲気下、
１～６０時間かけて撹拌することにより、環Ａに直結した環Ｂを形成する。
　Ｒ105基の、環Ｂへの導入に関しては、例えば、下記（ｃ）および（ｄ）として述べる
方法が挙げられる。
【００７５】
　（ｃ）Ｒ105が芳香族炭化水素基を含み、該芳香族炭化水素基と環Ｂ上のＮ原子とを結
合させる場合や、Ｒ105がフッ素置換アルケニル基である場合は、「Palladium in Hetero
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cyclic Chemistry : A guide for the Synthetic Chemist」（第二版(2002)、Jie Jack L
i and Gordon W. Gribble、Pergamon社）や「遷移金属が拓く有機合成　その多彩な反応
形式と最新の成果」（1997年、辻二郎、化学同仁社）などに記載または引用されている環
同士の結合（カップリング）反応を行うことで、所望の置換基を導入できる。
　更に具体的には、環Ｂ上の窒素原子と結合する部位がハロゲン原子（塩素、臭素、ヨウ
素）で置換されたＲ105（通常１～１０当量）と、窒素原子上に置換基を有さない環Ａ（
１モル）とを、下記（イ）または（ロ）の方法で反応させる。
【００７６】
　（イ）銅粉末、銅線、ハロゲン化銅（ＣｕＸ（Ｘ＝Ｃｌ、Ｂｒ、Ｉ））、酸化銅（Ｃｕ
Ｏ）などの銅触媒（１～５当量程度）存在下、不活性ガス気流下、無溶媒またはテトラグ
ライム、ポリエチレングリコールなどの溶媒（前記環Ａ１モルに対して０．１～２リット
ル程度）中、２０～３００℃の温度範囲で、１～６０時間撹拌混合する。
　（ロ）Ｐｄ2（ｄｂａ）3（Ｐｄ＝パラジウム、ｄｂａ＝ジベンジリデンアセトン）、Ｐ
ｄ（ｄｂａ）2、酢酸パラジウムなどの２価のパラジウム触媒と、ＢＩＮＡＰ（＝2,2'-ビ
ス（ジフェニルフォスフィノ-1,1'-ビナフチル）、トリ（ｔｅｒｔ－ブチル）フォスフィ
ン、トリフェニルフォスフィン、１，２－ビス（ジフェニルフォスフィノ）エタン、１，
３－ビス（ジフェニルフォスフィノ）プロパン、１，３－ビス（ジフェニルフォスフィノ
）ブタン、ｄｐｐｆ（＝1,1'-ビス（ジフェニルフォスフィノ）フェロセン）などのリガ
ンド類の組合せ、あるいはＰｄ（ＰＰｈ）４などの０価のパラジウム錯体、あるいはＰｄ
Ｃｌ2（ｄｐｐｆ）2などのパラジウム塩化物錯体などの触媒（通常、０．０１～１当量程
度）と、
必要に応じてtert-ブトキシカリウム、tert-ブトキシナトリウム、炭酸カリウム、トリエ
チルアミンなどの強塩基類（通常、１．１～１０当量）存在下、
必要に応じてヨウ化銅、塩化銅、臭化銅などの銅触媒（通常、１～１０当量）共存下、
テトラヒドロフラン、ジオキサン、ジメトキシエタン、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、
ジメチルスルホキシド、キシレン、トルエン、トリエチルアミンなどの溶媒（通常、０．
１～１００ミリモル％程度）中、
３０～２００℃で１～６０時間かけて撹拌する。
【００７７】
　（ｂ）Ｒ105がフッ素置換アルキル基である場合は、「フッ素の化合物－その化学と応
用」（1979年、石川延男ら、講談社）、「フッ素の化学」（1993年、北爪智哉ら、講談社
）、「フッ素化学入門－基礎と応用－」（1997年、日本学術振興会ら、日刊工業新聞社）
などに、記載あるいは引用されている方法で、導入ができる。
　更に具体的には、例えば、下記（ハ）および（ニ）として述べる方法が挙げられる。
　（ハ）イミダゾール環あるいは４，５－ジヒドロイミダゾール環（１当量）を、乾燥ガ
ス雰囲気下および／または不活性ガス雰囲気下、アセトニトリル、テトラヒドロフラン、
ジオキサン、エーテル、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミドなどの溶媒（０．００１～１モル
／リットル程度の濃度）中、－７８～＋１００℃の温度範囲で、必要に応じて亜鉛粉末（
０．０１～１当量）を加えた後、水素化ナトリウム、ｔｅｒｔ－ブトキシカリウム、ｎ－
ブチルリチウムなどの強塩基（窒素原子に結合した水素原子に対して０．９～２当量程度
）を加えて０．１～５時間撹拌したものを用い、下記（ｉ）または（ｉｉ）の反応を行う
ことにより、合成することができる。
【００７８】
　（ｉ）上記反応液と、ジブロモジフルオロメタン（１～２０当量程度）とを、―７８～
－５℃で、少量ずつ混合し、０～５０℃で、１～６０時間撹拌して、Ｎ上に－ＣＦ2Ｂｒ
基を導入し、得られた化合物を単離後、テトラメチルアンモニウムフルオリド（１．５～
１０当量）と、モノグライム（０．１～１０モル／リットル程度）中で、加熱還流下、１
～２４時間撹拌することにより、窒素原子上に－ＣＦ3基や－ＣＨＦ2基が導入された配位
子を得ることが出来る。
　（ｉｉ）上記反応液と、１，３，３，４，４，５，５－ヘプタフルオロシクロペンテン
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などのフッ化アルケン類（１～１００当量程度）とを、－７８～０℃で、少量ずつ混合し
、さらに－７８～２０℃で、０．５～１０時間程度撹拌し、フッ化アルケニル基を窒素原
子上に有する配位子を得ることが出来る。
【００７９】
　（ニ）その他、
　環Ｂの窒素原子上に、アルコール性水酸基を置換基に持つ炭化水素基、あるいは－ＣＨ
＝Ｏ基、－Ｃ（＝Ｏ）－ＯＨ基、－Ｃ（＝Ｏ）－ＯＲ基を有する化合物を配位子の前駆体
とする場合、ＳＦ4を用いて（参照：J. Fluorine Chem. (1986) 32, 255-282）、あるい
はＥｔ2ＮＳＦ3を用いて（参照：J. Org. Chem. (1975) 40, 574-578）、
環Ｂの窒素原子上に、アルケニル基、アルキニル基などの不飽和炭化水素を有する化合物
を配位子の前駆体とする場合、フッ化水素－ピリジンを用いて（参照：J. Org. Chem. (1
979) 44, 3872-3881）、
環Ｂの窒素原子上に、ハロゲン原子を置換基に持つ炭化水素基などを有する化合物を配位
子の前駆体とする場合、テトラブチルアンモニウム（トリフェニルシリル）ジフルオロシ
リケートを用いて（J. Am. Chem. Soc. (1995) 117, 5166-5177）、
所望のＲ105を導入することができる。
　このようにして得られた配位子を、特開WO 01/41512号公報、特開WO 02/060910号公報
、特開2000-208529号公報、Adv. Mater., 2001, 13, 1245、Chem. Commun., 2001, 1494
、Appl. Phys. Lett., 2001, 79, 449などに記載の方法にて錯体化し、本発明の有機金属
錯体を合成することができる。
【００８０】
　このような本発明の有機金属錯体は、白色発光性が高く、発光効率および耐久性など様
々な点において優れており、発光材料として樹脂、染料、インクなどの種々の材料の着色
や、およびレーザー用色素、有機電界発光素子用色素、電子写真感光体原料、近赤外発光
有機金属錯体などとして各種光学部材に有用である。
【００８１】
　また本発明の有機金属錯体を用いることにより、高発光効率で高堅牢性を有し、白色発
光性に優れた有機電界発光素子が得られるため、有機電界発光素子材料として好適である
。
【００８２】
　本発明の有機電界発光素子は、基板上に陽極、発光層、および陰極が順次積層されてな
り、前記一般式（ｉ）で表される化合物を含有する層を有することを特徴とする。一般式
（ｉ）で表される化合物は、発光層に含まれていることが好ましく、特に正孔注入・輸送
性または電子注入・輸送性を有するホスト材料にドープされて、発光層中に含有されるこ
とが好ましい。
【００８３】
　なお、本発明の有機電界発光素子の発光層中には、本発明の有機金属錯体の一種が単独
で含まれていてもよく、２種以上が含まれていてもよい。
【００８４】
　以下、本発明に好適なホスト材料について説明する。
【００８５】
　ホスト材料は、発光層に含まれる一般式（ｉ）で表されるＩｒ錯体の励起三重項準位よ
り高いエネルギー状態の励起三重項準位を有することが好ましい。また、安定な薄膜形状
を与え、高いガラス転移温度（Ｔｇ）を有し、正孔および／または電子を効率良く輸送す
ることができる化合物であることが必要である。
【００８６】
　さらに、電気化学的かつ化学的に安定であり、トラップとなったり発光を消光したりす
る不純物が製造時や使用時に発生しにくい化合物であることが要求される。
【００８７】
　これらの条件を満たすホスト材料としては、例えば下記一般式（Ｉ）または（II）で表
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わされる化合物、もしくは下記一般式（III）で表わされる基を有する化合物が挙げられ
る。
【００８８】
【化２４】

（（Ｉ）式中、カルバゾリル基およびフェニレン基は任意の置換基を有していても良い。
Ｚ1は直接結合または２価の連結基を示す。）
【００８９】
【化２５】

（（II）式中、Ｍ0は周期律表１族、２族、３族、１２族、または１３族から選ばれる金
属を表わし、ｋは該金属の価数を表わす。Ｌ0は任意の置換基を表わし、ｊは置換基Ｌ0の
数を表わし０または１である。Ｘ2は炭素原子または窒素原子を表わす。環Ａ0は含窒素複
素環を示し、置換基を有していても良い。環Ｂ0は芳香族炭化水素環または芳香族複素環
を示し、置換基を有していても良い。）
【００９０】

【化２６】

（（III）式中、Ｒ51～Ｒ54は各々独立に、水素原子または任意の置換基を表わし、Ｒ51

とＲ52、Ｒ53とＲ54はそれぞれ結合して環を形成していても良い。Ｘ3は酸素原子または
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硫黄原子を示す。）
　前記一般式（Ｉ）で表わされるＮ－フェニルカルバゾール骨格を有する化合物として、
好ましくは下記一般式（Ｉ－１）で表わされる化合物が挙げられる。
【００９１】
【化２７】

（（Ｉ－１）式中、Ｒ1 ～Ｒ16は各々独立に、水素原子、ハロゲン原子、アルキル基、ア
ラルキル基、アルケニル基、シアノ基、アミノ基、アシル基、アルコキシカルボニル基、
カルボキシル基、アルコキシ基、アルキルアミノ基、アラルキルアミノ基、ハロアルキル
基、水酸基、アリールオキシ基、置換基を有していても良い芳香族炭化水素基または芳香
族複素環基を表わし、Ｒ1 とＲ2 、Ｒ3 とＲ4 、Ｒ5 とＲ6 、Ｒ7 とＲ8 、Ｒ9 とＲ10、
Ｒ11とＲ12、Ｒ13とＲ14，Ｒ15とＲ16はそれぞれ互いに結合して環を形成しても良い。Ｚ
1は直接結合または２価の連結基を示す。）　（Ｉ－１）式中のＲ1 ～Ｒ16として、具体
的には水素原子；塩素原子、フッ素原子などのハロゲン原子；メチル基、エチル基等の炭
素数１～６のアルキル基；ベンジル基等のアラルキル基；ビニル基等の炭素数２～６のア
ルケニル基；シアノ基；アミノ基；アシル基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニ
ル基等の炭素数２～６のアルコキシカルボニル基；カルボキシル基；メトキシ基、エトキ
シ基等の炭素数１～６のアルコキシ基；ジエチルアミノ基、ジイソプロピルアミノ基等の
アルキルアミノ基；ジベンジルアミノ基、ジフェネチルアミノ基などのアラルキルアミノ
基；トリフルオロメチル基等のハロアルキル基；水酸基；フェノキシ基、ベンジルオキシ
基などのアリールオキシ基；置換基を有していても良いフェニル基、ナフチル基等の芳香
族炭化水素基；置換基を有していても良いチエニル基、ピリジル基等の芳香族複素環基が
挙げられる。
【００９２】
　前記芳香族炭化水素基および芳香族複素環基が有し得る置換基としては、フッ素原子等
のハロゲン原子；メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等の炭素
数２～６のアルケニル基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数２～
６のアルコキシカルボニル基；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基
；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキシ基；ジメチルアミノ基、ジエチ
ルアミノ基等のアルキルアミノ基；アセチル基等のアシル基；トリフルオロメチル基等の
ハロアルキル基；シアノ基などが挙げられる。
【００９３】
　なお、上述の各置換基に含まれるアルキル鎖部分は、いずれも直鎖であっても分岐して
いても良い。以下の置換基の例示においても同様である。
【００９４】
　また、Ｒ1 とＲ2 、Ｒ3 とＲ4 、Ｒ5 とＲ6 、Ｒ7 とＲ8 、Ｒ9 とＲ10、Ｒ11とＲ12、
Ｒ13 とＲ14 、Ｒ15 とＲ16 はそれぞれ隣接する置換基同士で結合し、ベンゼン環、シク
ロヘキサン環等の５～７員環を形成していても良い。
【００９５】
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　Ｒ1ないしＲ16として特に好ましいのは、水素原子、アルキル基、またはシアノ基であ
る。
【００９６】
　一般式（Ｉ）または（Ｉ－１）におけるＺ1として、好ましくは直接結合、酸素原子、
硫黄原子、以下に示す連結基、
【００９７】
【化２８】

置換基を有していても良い２価の芳香族炭化水素基または芳香族複素環基、または、以下
の連結基のいずれかが挙げられる。
【００９８】

【化２９】

（上記構造中のベンゼン環部分は、いずれも任意の置換基を有していて良く、またＡr1～
Ａr6は置換基を有していても良い芳香族炭化水素基または芳香族複素環基、または以下の
一般式（Ｉ－２）で表される基が挙げられる。
【００９９】
【化３０】
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　なお、式（Ｉ－２）中におけるカルバゾリル基およびフェニレン基は、任意の置換基を
有していても良い。）
　一般式（Ｉ）または（Ｉ－１）におけるＺ1の好ましい連結基のうち、芳香族炭化水素
基としては、フェニレン基、ナフチレン基、アントラニル基、ナフタセン基等の、５～６
員環の単環または２～４縮合環が挙げられ、芳香族複素環基としては、２価のチオフェン
環残基、フラン環残基、ピリジン環残基、ピリミジン環残基またはキノリン環残基等の、
５～６員環の単環または２～３縮合環が挙げられる。
【０１００】
　これらの芳香族炭化水素基および芳香族複素環基は、メチル基、エチル基等の炭素数１
～６のアルキル基、フッ素原子等のハロゲン原子、トリフルオロメチル基等のα－ハロア
ルキル基等の置換基を有しても良い。
【０１０１】
　また、Ａｒ1～Ａｒ6としては、フェニル基、ナフチル基、アントラニル基、ナフタセニ
ル基等の、５～６員環の単環または２～４縮合環である芳香族炭化水素基、またはチエニ
ル基、フリル基、ピリジル基、ピリミジニル基、キノリル基等の、５～６員環の単環また
は２～３縮合環である芳香族複素環基が挙げられる。これらの芳香族炭化水素基および芳
香族複素環基は、メチル基、エチル基等のアルキル基、フッ素原子等のハロゲン原子、ト
リフルオロメチル基等のα－ハロアルキル基等の置換基を有しても良い。
【０１０２】
　前記式（Ｉ－２）で表わされる構造は、好ましくは下記式（Ｉ－３）で表わされる。
【０１０３】
【化３１】

（（Ｉ－３）式中、Ｒ17～Ｒ24は各々独立に、水素原子、ハロゲン原子、アルキル基、ア
ラルキル基、アルケニル基、シアノ基、置換基を有していても良いアミノ基、アシル基、
アルコキシカルボニル基、カルボキシル基、アルコキシ基、ハロアルキル基、水酸基、ア
リールオキシ基、置換基を有していても良い芳香族炭化水素基または芳香族複素環基を表
わし、Ｒ17とＲ18、Ｒ19とＲ20，Ｒ21とＲ22，Ｒ23とＲ24はそれぞれ互いに結合して環を
形成していても良い。）
　上記（Ｉ－３）式において、Ｒ17～Ｒ24として、具体的には、水素原子；ハロゲン原子
；メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ベンジル基等のアラルキル基；ビ
ニル基等の炭素数２～６のアルケニル基；シアノ基；アミノ基；ジエチルアミノ基、ジイ
ソプロピルアミノ基等のアルキルアミノ基；ジベンジルアミノ基、ジフェネチルアミノ基
などのアラルキルアミノ基；アシル基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等
の炭素数２～６のアルコキシカルボニル基；カルボキシル基；メトキシ基、エトキシ基等
の炭素数１～６のアルコキシ基；トリフルオロメチル基等のハロアルキル基；水酸基；フ
ェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキシ基；置換基を有していても良いフェ
ニル基、ナフチル基等の芳香族炭化水素基；置換基を有していても良いチエニル基、ピリ
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ジル基等の芳香族複素環基が挙げられる。
【０１０４】
　前記芳香族炭化水素基および芳香族複素環基が有し得る置換基としては、フッ素原子等
のハロゲン原子；メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等の炭素
数２～６のアルケニル基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数２～
６のアルコキシカルボニル基；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基
；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキシ基；ジメチルアミノ基、ジエチ
ルアミノ基等のジアルキルアミノ基、アセチル基等のアシル基；トリフルオロメチル基等
のハロアルキル基；シアノ基などが挙げられる。
【０１０５】
　なおＲ17とＲ18、Ｒ19とＲ20，Ｒ21とＲ22，Ｒ23とＲ24はそれぞれ隣接する置換基同士
で結合し、ベンゼン環やシクロヘキサン環などの５～７員環を形成していても良い。
【０１０６】
　前記一般式（Ｉ）で表わされる化合物の好ましい具体例を以下に示すが、これらに限定
するものではない。
【０１０７】
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【化３６】

　本発明の有機電界発光素子は、発光層におけるホスト材料として前記一般式（II）で表
わされる有機金属錯体化合物を使用しても良い。前記一般式（II）で表わされるホスト材
料としては、特に下記一般式（II－１）で表わされる有機金属錯体や、下記一般式（II－
２）で表わされる混合配位子錯体、または下記一般式（II－３）で表わされる二核金属錯
体が好ましい。
【０１１２】
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【化３７】

（（II－１）式中、Ｍ1は１ないし３価の金属を表わし、ｋ、Ｘ2、環Ａ0および環Ｂ0は一
般式（II）におけると同義である。）
【０１１３】
【化３８】

（（II－２）式中、Ｍ2は３価の金属を表わし、Ｘ2、環Ａ0および環Ｂ0は一般式（II）に
おけると同義である。Ｌ1は下記一般式（II－２ａ）、（II－２ｂ）または（II－２ｃ）
を表わす。）
【０１１４】
【化３９】

（（II－２ａ）、（II－２ｂ）、（II－２ｃ）式中、Ａｒ11～Ａｒ15は置換基を有してい
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ても良い芳香族炭化水素基または置換基を有していても良い芳香族複素環基を表わし、Ｚ
2はシリコンまたはゲルマニウムを表わす。）
【０１１５】
【化４０】

（（II－３）式中、Ｍ3およびＭ3'は３価の金属を表わし、Ｘ2、環Ａ0及び環Ｂ0は一般式
（II）におけると同義であり、Ｘ2'はＸ2と、環Ａ0’は環Ａ0と、また環Ｂ0’は環Ｂ0と
それぞれ同義である。）
　なお、一般式（II）および（II－１）～（II－３）で表わされる化合物１分子中に含ま
れる、複数の下記構造部分
【０１１６】

【化４１】

（一般式（II－３）においては、１化合物中に２個ずつ存在する下記構造部分）
【０１１７】
【化４２】
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即ち環Ａ0、環Ｂ0、およびＸ2（式（II－３）の場合は、環Ａ0、環Ａ0’、環Ｂ0、環Ｂ0

’、Ｘ2およびＸ2'）は、同じであっても良いし、異なっていても良い。合成が容易であ
る点からは、すべて同じであることが好ましい。
【０１１８】
　同様に、一般式（II－３）で表わされる化合物におけるＭ3およびＭ3'も、同じであっ
ても異なっていても良く、合成が容易である点からは、同じであることが好ましい。
【０１１９】
　前記一般式（II）および（II－１）～（II－３）で表わされる化合物の環Ａ0、環Ａ0’
、環Ｂ0、および環Ｂ0’は、それぞれ下記のものから選ばれるものが好ましい。
［環Ａ0および環Ａ0’］置換基を有していても良い５員環または６員環の含窒素芳香族複
素環であり、該環に５または６員環の芳香族炭化水素環または芳香族複素環が１または２
個縮合して縮合環を形成しても良い。
［環Ｂ0および環Ｂ0’］置換基を有していても良い６員環の芳香族炭化水素環または芳香
族複素環であり、該環に５または６員環の芳香族炭化水素環または芳香族複素環が１また
は２個縮合して縮合環を形成しても良い。
【０１２０】
　前記一般式（II）および（II－１）～（II－３）で表わされる化合物の環Ａ、環Ａ0’
、環Ｂ0、および環Ｂ0’として、より好ましくは各々単環であり、中でもそれぞれ下記か
ら選ばれる環が好ましい。
［環Ａ0および環Ａ0’］それぞれ置換基を有していても良い、ジアゾール環、チアゾール
環、オキサゾール環、チアジアゾール環、オキサジアゾール環、トリアゾール環、ピリジ
ン環、ジアジン環、トリアジン環
［環Ｂ0および環Ｂ0’］それぞれ置換基を有していても良い、ベンゼン環、ピリジン環、
ジアジン環、トリアジン環さらに前記一般式（II）および（II－１）～（II－３）で表わ
される化合物の環Ａ0、環Ａ0’、環Ｂ0、および環Ｂ0’は、それぞれ下記構造式から選ば
れることが最も好ましい。
【０１２１】
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【化４３】

（式中、Ｒ31～Ｒ37は各々独立に、水素原子、ハロゲン原子、アルキル基、アラルキル基
、アルケニル基、シアノ基、アミノ基、アシル基、アルコキシカルボニル基、カルボキシ
ル基、アルコキシ基、アルキルアミノ基、アラルキルアミノ基、ハロアルキル基、水酸基
、アリールオキシ基、置換基を有していても良い芳香族炭化水素基または置換基を有して
いても良い芳香族複素環基を表わし、Ｒ31とＲ32、Ｒ31とＲ33、Ｒ34とＲ35、Ｒ35とＲ36

、Ｒ36とＲ37はそれぞれ互いに結合して環を形成していても良い。）
【０１２２】
【化４４】
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（式中、Ｒ38～Ｒ41は各々独立に、水素原子、ハロゲン原子、アルキル基、アラルキル基
、アルケニル基、シアノ基、アミノ基、アシル基、アルコキシカルボニル基、カルボキシ
ル基、アルコキシ基、アルキルアミノ基、アラルキルアミノ基、ハロアルキル基、水酸基
、アリールオキシ基、置換基を有していても良い芳香族炭化水素基または置換基を有して
いても良い芳香族複素環基を表わし、Ｒ38とＲ39、Ｒ39とＲ40、Ｒ40とＲ41はそれぞれ互
いに結合して環を形成していても良い。）
　なお上記［環Ｂ0および環Ｂ0’］の構造における２本の結合手は、前記式（II）および
（II－１）～（II－３）における環Ｂ0および環Ｂ0’構造の定義を満たす限り、酸素原子
、または環Ａ0および環Ａ0’における原子Ｘ2、Ｘ2'のうち、いずれがいずれに結合して
いても良い。
【０１２３】
　Ｒ31～Ｒ41として、具体的には水素原子；ハロゲン原子；メチル基、エチル基等の炭素
数１～６のアルキル基；ベンジル基等のアラルキル基；ビニル基等の炭素数２～６のアル
ケニル基；シアノ基；アミノ基；アシル基；カルボキシル基；メトキシ基、エトキシ基等
の炭素数１～６のアルコキシ基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素
数２～６のアルコキシカルボニル基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオ
キシ基；ジエチルアミノ基、ジイソプロピルアミノ基等のジアルキルアミノ基；ジベンジ
ルアミノ基；ジフェネチルアミノ基などのジアラルキルアミノ基；トリフルオロメチル基
等のα－ハロアルキル基；水酸基；置換基を有していても良いフェニル基、ナフチル基等
の芳香族炭化水素基；置換基を有していても良いチエニル基、ピリジル基等の芳香族複素
環基を表わす。
【０１２４】
　前記芳香族炭化水素基および芳香族複素環基が有し得る置換基としては、フッ素原子等
のハロゲン原子；メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等の炭素
数２～６のアルケニル基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数２～
６のアルコキシカルボニル基；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基
；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキシ基；ジメチルアミノ基、ジエチ
ルアミノ基等のジアルキルアミノ基；アセチル基等のアシル基；トリフルオロメチル基等
のハロアルキル基；シアノ基などが挙げられる。
【０１２５】
　なお、Ｒ31とＲ32、Ｒ31とＲ33、Ｒ34とＲ35、Ｒ35とＲ36、Ｒ36とＲ37、Ｒ38とＲ39、
Ｒ39とＲ40、Ｒ40とＲ41がそれぞれ隣接する基同士で結合して形成する環としては、ベン
ゼン環、またはシクロヘキサン環等が挙げられる。Ｒ31～Ｒ41として好ましくは、水素原
子、ハロゲン原子、アルキル基、アルコキシ基、ハロアルキル基または置換基を有してい
ても良い芳香族炭化水素基であるか、または隣接する基同士で結合して環を形成する。
【０１２６】
　一般式（II）および（II－１）～（II－３）で表わされる化合物の金属Ｍ0（Ｍ1、Ｍ2

、Ｍ3およびＭ3'）は、周期律表１族、２族、３族、１２族、１３族から選ばれる金属で
あれば特に限定されないが、好ましくは亜鉛、アルミニウム、ガリウム、ベリリウム、お
よびマグネシウムが挙げられる。
【０１２７】
　前記一般式（II）および（II－１）～（II－３）で表わされる化合物の好ましい具体例
を以下に示すが、これらに限定するものではない。
【０１２８】
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【化５０】

　また、本発明の有機電界発光素子は、発光層におけるホスト材料として、前記一般式（
III）で表される基を有する化合物を使用してもよい。
【０１３４】
　前記一般式（III）において、Ｒ51とＲ52、Ｒ53とＲ54がそれぞれ結合して形成する環
としては、ベンゼン環やシクロヘキサン環が挙げられる。
【０１３５】
　前記一般式（III）において、Ｒ51～Ｒ54は、具体的には、水素原子；ハロゲン原子；
メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ベンジル基等のアラルキル基；ビニ
ル基等のアルケニル基；シアノ基；アミノ基；アシル基；メトキシ基、エトキシ基等の炭
素数１～６のアルコキシ基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数１
～６のアルコキシカルボニル基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキシ
基；ジエチルアミノ基、ジイソプロピルアミノ基等のジアルキルアミノ基；ジベンジルア
ミノ基、ジフェネチルアミノ基などのジアラルキルアミノ基；トリフルオロメチル基等の
α－ハロアルキル基；水酸基；置換基を有していてもよいフェニル基、ナフチル基等の芳
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を表わし、前記置換基としては、フッ素原子等のハロゲン原子；メチル基、エチル基等の
炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等のアルケニル基；メトキシカルボニル基、エトキ
シカルボニル基等の炭素数１～６のアルコキシカルボニル基；メトキシ基、エトキシ基等
の炭素数１～６のアルコキシ基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキシ
基；ジメチルアミノ基、ジエチルアミノ基等のジアルキルアミノ基、アセチル基等のアシ
ル基、トリフルオロメチル基等のハロアルキル基、シアノ基が挙げられる。
【０１３６】
　前記一般式（III）で表わされる基の好ましい具体例を以下に示すが、これらに限定す
るものではない。
【０１３７】
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【化５１】

　前記一般式（III）で表される基を有する化合物は、低分子であっても高分子であって
もよい。高分子の場合は、主鎖に含有されていてもよいし、また、側鎖として含有されて
いてもよい。
【０１３８】
　この化合物は分子量４００～１２００程度の低分子化合物である場合が好ましく、一般
式（III）で表される基を有する化合物は、化合物全体としての環の合計数が６～２０で
あるのが好ましく、より好ましくは７～１８である。また、一般式（III）で表される基
を有する化合物は、分子内に一般式（III）で表される単位を２～３個有している化合物
が好ましい。
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【０１３９】
　中でも、一般式（III）で表される基は、前記（Ｓ－１）あるいは（Ｓ－２）であるの
が特に好ましい。
【０１４０】
　一般式（III）で表される基を有する化合物は、下記一般式（III－１）または（III－
２）で表される化合物であることが好ましい。
【０１４１】
【化５２】

（式中、Ｒ55～Ｒ62は各々独立に、水素原子、ハロゲン原子、アルキル基、アラルキル基
、アルケニル基、アリル基、シアノ基、アミノ基、アシル基、アルコキシカルボニル基、
カルボキシル基、アルコキシ基、アルキルアミノ基、α－ハロアルキル基、水酸基、置換
基を有していてもよい芳香族炭化水素基または芳香族複素環基を表わし、Ｒ55とＲ56、Ｒ
57とＲ58、Ｒ59とＲ60、Ｒ61とＲ62はそれぞれ互いに結合して環を形成しても良い。Ｘ4

およびＸ5は各々独立に、酸素原子または硫黄原子を示し、Ｑ1は置換基を有していても良
い芳香族炭化水素基または芳香族複素環基からなる２価の連結基を示す。）
【０１４２】
【化５３】

（式中、Ｒ63～Ｒ74は各々独立に、水素原子、ハロゲン原子、アルキル基、アラルキル基
、アルケニル基、アリル基、シアノ基、アミノ基、アシル基、アルコキシカルボニル基、
カルボキシル基、アルコキシ基、アルキルアミノ基、α－ハロアルキル基、水酸基、置換
基を有していてもよい芳香族炭化水素基または芳香族複素環基を表わし、Ｒ63とＲ64、Ｒ
65とＲ66、Ｒ67とＲ68、Ｒ69とＲ70、Ｒ71とＲ72、Ｒ73とＲ74はそれぞれ互いに結合して
環を形成してもよい。Ｘ6～Ｘ8は各々独立に、酸素原子または硫黄原子を示し、Ｑ2は置
換基を有していてもよい芳香族炭化水素基または芳香族複素環基からなる３価の連結基を
示す。）
　前記一般式（III－１）において、Ｒ55～Ｒ62は各々独立に、水素原子；ハロゲン原子
；メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ベンジル基等のアラルキル基；ビ
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ニル基等のアルケニル基；シアノ基；アミノ基；アシル基；メトキシ基、エトキシ基等の
炭素数１～６のアルコキシ基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数
１～６のアルコキシカルボニル基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキ
シ基；ジエチルアミノ基、ジイソプロピルアミノ基等のジアルキルアミノ基；ジベンジル
アミノ基、ジフェネチルアミノ基などのジアラルキルアミノ基；トリフルオロメチル基等
のα－ハロアルキル基；水酸基；置換基を有していてもよいフェニル基、ナフチル基等の
芳香族炭化水素基；置換基を有していてもよいチエニル基、ピリジル基等の芳香族複素環
基を表わし、前記置換基としては、フッ素原子等のハロゲン原子；メチル基、エチル基等
の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等のアルケニル基；メトキシカルボニル基、エト
キシカルボニル基等の炭素数１～６のアルコキシカルボニル基；メトキシ基、エトキシ基
等の炭素数１～６のアルコキシ基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキ
シ基；ジメチルアミノ基、ジエチルアミノ基等のジアルキルアミノ基、アセチル基等のア
シル基、トリフルオロメチル基等のハロアルキル基、シアノ基を示す。Ｒ55とＲ56、Ｒ57

とＲ58、Ｒ59とＲ60、Ｒ61とＲ62はそれぞれ結合して、ベンゼン環、シクロヘキサン環等
を形成してもよい。
【０１４３】
　Ｘ4～Ｘ5は各々独立に、酸素原子または硫黄原子を示す。
【０１４４】
　Ｑ1は置換基を有していてもよい芳香族芳香族炭化水素基または芳香族複素環基からな
る２価の連結基を示し、前記置換基としては、フッ素原子等のハロゲン原子；メチル基、
エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等の炭素数２～６のアルケニル基；メ
トキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数２～６のアルコキシカルボニル基
；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基；フェノキシ基、ベンジルオ
キシ基等のアリールオキシ基；ジメチルアミノ基、ジエチルアミノ基等のジアルキルアミ
ノ基、アセチル基等のアシル基、トリフルオロメチル基等のハロアルキル基、シアノ基な
どがあげられる。
【０１４５】
　連結基Ｑ1の好ましい例を以下に示す。
【０１４６】
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【化５４】

　これらの中でも、連結基Ｑ1は、（Ａ－２）、（Ａ－６）、（Ａ－８）、（Ａ－１０）
あるいは（Ａ－１２）が好ましい。そして、これら連結基Ｑ1を有し、環構造として（Ｓ
－１）または（Ｓ－２）を有する化合物であるものが最も好ましい。
【０１４７】
　前記一般式（III－１）で表わされる化合物の好ましい具体例を以下の表に示すが、こ
れらに限定するものではない。
【０１４８】
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【表７】

【０１４９】
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【表８】

　前記一般式（III－２）において、Ｒ63～Ｒ74は各々独立に、水素原子；ハロゲン原子
；メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ベンジル基等のアラルキル基；ビ
ニル基等のアルケニル基；シアノ基；アミノ基；アシル基；メトキシ基、エトキシ基等の
炭素数１～６のアルコキシ基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数
１～６のアルコキシカルボニル基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキ
シ基；ジエチルアミノ基、ジイソプロピルアミノ基等のジアルキルアミノ基；ジベンジル
アミノ基、ジフェネチルアミノ基などのジアラルキルアミノ基；トリフルオロメチル基等
のα－ハロアルキル基；水酸基；置換基を有していてもよいフェニル基、ナフチル基等の
芳香族炭化水素基；置換基を有していてもよいチエニル基、ピリジル基等の芳香族複素環
基を表わし、前記置換基としては、フッ素原子等のハロゲン原子；メチル基、エチル基等
の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等のアルケニル基；メトキシカルボニル基、エト
キシカルボニル基等の炭素数１～６のアルコキシカルボニル基；メトキシ基、エトキシ基
等の炭素数１～６のアルコキシ基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキ
シ基；ジメチルアミノ基、ジエチルアミノ基等のジアルキルアミノ基、アセチル基等のア
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とＲ66、Ｒ67とＲ68、Ｒ69とＲ70、Ｒ71とＲ72、Ｒ73とＲ74はそれぞれ互いに結合して、
ベンゼン環、シクロヘキサン環等を形成していても良い。
【０１５０】
　Ｘ6～Ｘ8は各々独立に、酸素原子または硫黄原子を示す。
【０１５１】
　Ｑ2は置換基を有していてもよい芳香族芳香族炭化水素基または芳香族複素環基からな
る３価の連結基を示し、前記置換基としては、フッ素原子等のハロゲン原子；メチル基、
エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等の炭素数２～６のアルケニル基；メ
トキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数２～６のアルコキシカルボニル基
；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基；フェノキシ基、ベンジルオ
キシ基等のアリールオキシ基；ジメチルアミノ基、ジエチルアミノ基等のジアルキルアミ
ノ基、アセチル基等のアシル基、トリフルオロメチル基等のハロアルキル基、シアノ基な
どがあげられる。
【０１５２】
　連結基Ｑ2の好ましい例を以下に示す。
【０１５３】
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【化５５】

　これらの中でも連結基Ｑ2は、（Ｂ－１）、（Ｂ－２）あるいは（Ｂー７）が好ましい
。最も好ましくは、これら連結基を有し、環構造として（Ｓ－１）または（Ｓ－２）を有
する場合である。
【０１５４】
　前記一般式（III－２）で表わされる化合物の好ましい具体例を以下の表に示すが、こ
れらに限定するものではない。
【０１５５】
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【表９】

【０１５６】
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【表１０】

　前記一般式（Ｉ）で表される化合物、前記一般式（II）で表される化合物、および前記
一般式（III）で表される基を有する化合物は、各々発光層中に１種のみが含まれていて
もよく、各２種以上が含まれていてもよい。また、異なる一般式で表される化合物を併用
してもよい。
【０１５７】
　ホスト材料としては、前記一般式（Ｉ）～（III）のほかに、下記化合物等を使用して
も良い。
【０１５８】
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【化５６】

【０１５９】
【化５７】

（上記式（IV）中、配位子である８－ヒドロキシキノリン構造は、フッ素原子、塩素原子
、臭素原子、ヨウ素原子等のハロゲン原子、あるいはメチル基、エチル基、ｔ－ブチル基
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等の炭素数１～５の直鎖または分岐のアルキル基で置換されていてもよい。
【０１６０】
　なお１化合物中の３個の配位子は、同じ構造であっても異なっていてもよい。）
　ホスト材料は、前述したように、同じ一般式で表わすことができる化合物を複数種併用
しても良いし、また同じ一般式では表わせない化合物を２種以上併用しても良い。
【０１６１】
　本発明の有機電界発光素子において、発光層のホスト材料として特にも好ましいのは前
記一般式（Ｉ）で表わされる化合物、または前記一般式（IV）で表わされる化合物である
。
【０１６２】
　次に、本発明の有機電界発光素子の構造について、図面を参照しながら説明するが、本
発明の有機電界発光素子の構造は何ら図示のものに限定されるものではない。
【０１６３】
　図１～３は本発明の有機電界発光素子の実施の形態を模式的に示す断面図であり、１は
基板、２は陽極、３は陽極バッファ層、４は正孔輸送層、５は発光層、６は正孔阻止層、
７は電子輸送層、８は陰極を各々表わす。以下、図１に示す素子を中心に説明する。
【０１６４】
　基板１は有機電界発光素子の支持体となるものであり、石英やガラスの板、金属板や金
属箔、プラスチックフィルムやシートなどが用いられる。特にガラス板や、ポリエステル
、ポリメタクリレート、ポリカーボネート、ポリスルホンなどの透明な合成樹脂の板また
はフイルムが好ましい。合成樹脂基板を使用する場合にはガスバリア性に留意する必要が
ある。基板のガスバリア性が小さすぎると、基板を通過した外気により有機電界発光素子
が劣化することがあるので好ましくない。このため、合成樹脂基板の少なくとも片面に緻
密なシリコン酸化膜等を設けてガスバリア性を確保する方法も好ましい方法の一つである
。
【０１６５】
　基板１上には陽極２が設けられるが、陽極２は正孔輸送層４への正孔注入の役割を果た
すものである。陽極２は、通常、アルミニウム、金、銀、ニッケル、パラジウム、白金等
の金属、インジウム及び／またはスズの酸化物などの金属酸化物、ヨウ化銅などのハロゲ
ン化金属、カーボンブラック、あるいは、ポリ（３－メチルチオフェン）、ポリピロール
、ポリアニリン等の導電性高分子などにより構成される。陽極２は通常、スパッタリング
法、真空蒸着法などにより形成されることが多い。また、銀などの金属微粒子、ヨウ化銅
などの微粒子、カーボンブラック、導電性の金属酸化物微粒子、導電性高分子微粉末など
で陽極２を形成する場合には、適当なバインダー樹脂溶液中に分散させて、基板１上に塗
布することにより形成することもできる。さらに、導電性高分子で陽極２を形成する場合
には、電解重合により基板１上に直接重合薄膜を形成したり、基板１上に導電性高分子を
塗布して形成することもできる（Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．Ｌｅｔｔ．，６０巻，２７１１頁
，１９９２年）。
【０１６６】
　陽極２は通常は単層構造であるが、所望により複数の材料からなる積層構造とすること
も可能である。
【０１６７】
　陽極２の厚みは、必要とする透明性により異なる。透明性が必要とされる場合は、可視
光の透過率を、通常６０％以上、好ましくは８０％以上とすることが望ましい。この場合
、陽極の厚みは通常５ｎｍ以上、好ましくは１０ｎｍ以上であり、また通常１０００ｎｍ
以下、好ましくは５００ｎｍ以下程度である。不透明でよい場合は陽極２の厚みは任意で
あり、所望により金属で形成して基板１を兼ねてもよい。
【０１６８】
　図１に示す構成の素子において、陽極２の上には正孔輸送層４が設けられる。正孔輸送
層の材料に要求される条件としては、陽極からの正孔注入効率が高く、かつ、注入された
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正孔を効率よく輸送することができる材料であることが必要である。そのためには、イオ
ン化ポテンシャルが小さく、可視光の光に対して透明性が高く、しかも正孔移動度が大き
く、さらに安定性に優れ、トラップとなる不純物が製造時や使用時に発生しにくいことが
要求される。また、発光層５に接するために発光層からの発光を消光したり、発光層との
間でエキサイプレックスを形成して効率を低下させないことが求められる。上記の一般的
要求以外に、車載表示用の応用を考えた場合、素子にはさらに耐熱性が要求される。従っ
て、Ｔｇとして８５℃以上の値を有する材料が望ましい。
【０１６９】
　このような正孔輸送材料としては、例えば、４，４′－ビス［Ｎ－（１－ナフチル）－
Ｎ－フェニルアミノ］ビフェニルで代表される２個以上の３級アミンを含み２個以上の縮
合芳香族環が窒素原子に置換した芳香族ジアミン（特開平５－２３４６８１号公報）、４
，４′，４′－トリス（１－ナフチルフェニルアミノ）トリフェニルアミン等のスターバ
ースト構造を有する芳香族アミン化合物（Ｊ．　Ｌｕｍｉｎ．，　７２－７４巻、９８５
頁、１９９７年）、トリフェニルアミンの四量体から成る芳香族アミン化合物（Ｃｈｅｍ
．　Ｃｏｍｍｕｎ．，　２１７５頁、１９９６年）、２，２′，７，７′－テトラキス－
（ジフェニルアミノ）－９，９′－スピロビフルオレン等のスピロ化合物（Ｓｙｎｔｈ．
　Ｍｅｔａｌｓ，　９１巻、２０９頁、１９９７年）等が挙げられる。これらの化合物は
、単独で用いてもよいし、必要に応じて、複数種混合して用いてもよい。
【０１７０】
　上記の化合物以外に、正孔輸送層４の材料として、ポリビニルカルバゾール、ポリビニ
ルトリフェニルアミン（特開平７－５３９５３号公報）、テトラフェニルベンジジンを含
有するポリアリーレンエーテルサルホン（Ｐｏｌｙｍ．　Ａｄｖ．　Ｔｅｃｈ．，　７巻
、３３頁、１９９６年）等の高分子材料が挙げられる。
【０１７１】
　正孔輸送層４は、スプレー法、印刷法、スピンコート法、ディップコート法、ダイコー
ト法などの通常の塗布法や、インクジェット法、スクリーン印刷法など各種印刷法等の湿
式成膜法や、真空蒸着法などの乾式成膜法で形成することができる。
【０１７２】
　塗布法の場合は、正孔輸送材料を１種または２種以上を、必要により正孔のトラップに
ならないバインダー樹脂や塗布性改良剤などの添加剤を添加し、適当な溶剤に溶解して塗
布溶液を調製し、スピンコート法などの方法により陽極２上に塗布し、乾燥して正孔輸送
層４を形成する。バインダー樹脂としては、ポリカーボネート、ポリアリレート、ポリエ
ステル等が挙げられる。バインダー樹脂は添加量が多いと正孔移動度を低下させるので、
少ない方が望ましく、通常、５０重量％以下が好ましい。
【０１７３】
　真空蒸着法の場合には、正孔輸送材料を真空容器内に設置されたルツボに入れ、真空容
器内を適当な真空ポンプで１０-4Ｐａ程度にまで排気した後、ルツボを加熱して、正孔輸
送材料を蒸発させ、ルツボと向かい合って置かれた、陽極２が形成された基板１上に正孔
輸送層４を形成させる。
【０１７４】
　正孔輸送層４の膜厚は、通常５ｎｍ以上、好ましくは１０ｎｍ以上であり、また通常３
００ｎｍ以下、好ましくは１００ｎｍ以下である。この様に薄い膜を一様に形成するため
には、一般に真空蒸着法がよく用いられる。
【０１７５】
　正孔輸送層４の上には発光層５が設けられる。発光層５は、少なくとも一般式（ｉ）で
表される化合物（本発明の有機金属錯体）を含有し、通常は、更に前述した各種ホスト材
料を含有する。この発光層５は、電界を与えられた電極間において、陽極２から注入され
て正孔輸送層４を移動する正孔と、陰極８から注入されて正孔阻止層６を移動する電子と
の再結合により励起されて、強い発光を示す。
【０１７６】
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　なお発光層５は、本発明の性能を損なわない範囲で、本発明の有機金属錯体およびホス
ト材料以外の成分を含有していても良い。
【０１７７】
　例えば発光層に、（１）ホスト材料、および（２）本発明の有機金属錯体のほかに、（
３）室温で燐光発光を示し、その最大発光波長が（２）の最大発光波長より短波長である
化合物、を含有してもよい。これは、上記（３）の化合物を併用することにより、これが
増感剤の役割を果たし、本発明の有機金属錯体の発光が強められるためである。
【０１７８】
　上記（３）は、本発明の一般式（ｉ）で表される化合物の中から選択しても良いし、ま
た本明細書内で引用した各種文献・特許中に記載の公知の燐光性化合物の中から選んでも
良い。上記（３）の条件を満たす限り、その構造に制限はない。
【０１７９】
　燐光発光を示す、一般式（ｉ）で表される本発明の有機金属錯体の含有量は、発光層全
体に対して０．１重量％以上が好ましく、また３０重量％以下が好ましい。下限値を下回
ると素子の発光効率向上に寄与できない場合があり、上限値を上回ると有機金属錯体同士
が２量体を形成する等の理由で濃度消光が起き、発光効率の低下に至る可能性がある。燐
光発光を示す発光層における燐光性ドーパントの量は、従来の蛍光（１重項）を用いた素
子において、発光層に含有される蛍光性色素（ドーパント）の量より、若干多い方が好ま
しい傾向がある。
【０１８０】
　また燐光性ドーパントと共に蛍光色素が発光層中に含有される場合、該蛍光色素の量は
、０．０５重量％以上が好ましく、０．１重量％以上がより好ましい。また１０重量％以
下が好ましく、３重量％以下がより好ましい。
【０１８１】
　一般式（ｉ）で表される本発明の化合物は、発光層内に均一に分布していても良く、膜
厚方向に分布をもって、不均一に存在していても良い。
【０１８２】
　発光層５の膜厚は、通常３ｎｍ以上、好ましくは５ｎｍ以上であり、また通常２００ｎ
ｍ以下、好ましくは１００ｎｍ以下である。
【０１８３】
　なお、発光層５は、本発明の性能を損なわない範囲で上記以外の成分を含んでいてもよ
い。発光層は、正孔輸送層４と同様の方法にて薄膜形成される。
【０１８４】
　発光層も正孔輸送層と同様の方法で形成することができる。上述の蛍光色素および／ま
たは燐光色素（燐光性ドーパント）を発光層のホスト材料にドープする方法を以下に説明
する。
【０１８５】
　塗布の場合は、前記発光層ホスト材料と、ドープ用色素、さらに必要により、電子のト
ラップや発光の消光剤とならないバインダー樹脂や、レベリング剤等の塗布性改良剤など
の添加剤を添加し溶解した塗布溶液を調整し、スピンコート法などの方法により正孔輸送
層４上に塗布し、乾燥して発光層５を形成する。バインダー樹脂としては、ポリカーボネ
ート、ポリアリレート、ポリエステル等が挙げられる。バインダー樹脂は添加量が多いと
正孔／電子移動度を低下させるので、少ない方が望ましく、５０重量％以下が好ましい。
【０１８６】
　真空蒸着法の場合には、前記ホスト材料を真空容器内に設置されたるつぼに入れ、ドー
プする色素を別のるつぼに入れ、真空容器内を適当な真空ポンプで１．０×１０-4Ｔｏｒ
ｒ程度にまで排気した後、各々のるつぼを同時に加熱して蒸発させ、るつぼと向かい合っ
て置かれた基板上に層を形成する。また、他の方法として、上記の材料を予め所定比で混
合したものを同一のるつぼを用いて蒸発させてもよい。
【０１８７】
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　上記各ドーパントが発光層中にドープされる場合、発光層の膜厚方向において均一にド
ープされるが、膜厚方向において濃度分布があっても構わない。例えば、正孔輸送層との
界面近傍にのみドープしたり、逆に、正孔阻止層界面近傍にドープしてもよい。
【０１８８】
　発光層も正孔輸送層と同様の方法で形成することができるが、通常は真空蒸着法が用い
られる。
【０１８９】
　図１に示す素子において、正孔阻止層６は発光層５の上に、発光層５の陰極側の界面に
接するように積層される。
【０１９０】
　正孔阻止層は、正孔輸送層から移動してくる正孔を陰極に到達するのを阻止する役割と
、陰極から注入された電子を効率よく発光層の方向に輸送することができる化合物より形
成されることが好ましい。正孔阻止層を構成する材料に求められる物性としては、電子移
動度が高く正孔移動度が低いことが必要とされる。正孔阻止層６は正孔と電子を発光層内
に閉じこめて、発光効率を向上させる機能を有する。
【０１９１】
　本発明で用いられる正孔阻止層のイオン化ポテンシャルは発光層のイオン化ポテンシャ
ル（発光層がホスト材料とドーパントを含んでいる場合にはホスト材料のイオン化ポテン
シャル）より０．１ｅＶ以上大きいことが好ましい。イオン化ポテンシャルは物質のＨＯ
ＭＯ（最高被占分子軌道）レベルにある電子を真空準位に放出するのに必要なエネルギー
で定義される。イオン化ポテンシャルは光電子分光法で直接定義されるか、電気化学的に
測定した酸化電位を基準電極に対して補正しても求められる。後者の方法の場合、例えば
飽和甘コウ電極（ＳＣＥ）を基準電極として用いたとき、
【０１９２】
【数１】

【０１９３】
　さらに、本発明で用いられる正孔阻止層の電子親和力（ＥＡ）は、発光層の電子親和力
（発光層がホスト材料とドーパントを含んでいる場合にはホスト材料の電子親和力）と比
較して同等以上であることが好ましい。電子親和力もイオン化ポテンシャルと同様に真空
準位を基準として、真空準位にある電子が物質のＬＵＭＯ（最低空分子軌道）レベルに落
ちて安定化するエネルギーで定義される。電子親和力は、上述のイオン化ポテンシャルか
ら光学的バンドギャップを差し引いて求められるか、電気化学的な還元電位から下記の式
で同様に求められる。
【０１９４】
【数２】

　従って、本発明で用いられる正孔阻止層は、酸化電位と還元電位をもちいて、（正孔阻
止材料の酸化電位）－（発光材料の酸化電位）≧０．１Ｖ（正孔阻止材料の還元電位）≧
（発光材料の還元電位）と表現することも出来る。
【０１９５】
　さらに後述の電子輸送層を有する素子の場合には、正孔阻止層の電子親和力は電子輸送
層の電子親和力と比較して同等以下であることが好ましい。
（電子輸送材料の還元電位）≧（正孔阻止材料の還元電位）≧（発光材料の還元電位）
　このような条件を満たす正孔阻止材料として、好ましくは、下記一般式（VII）で表わ
される混合配位子錯体が挙げられる。
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【０１９６】
【化５８】

（式中、Ｒ16～Ｒ21は、水素原子または任意の置換基を表す。Ｍ8はアルミニウム、ガリ
ウム、インジウムから選ばれる金属原子を表す。Ｌ5は以下に示す一般式（VIIａ）、（VI
Iｂ）、（VIIｃ）のいずれかで表される。
【０１９７】
【化５９】

（式中、Ａr11～Ａr15は、置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基または置換基を有
していてもよい芳香族複素環基を表し、Ｚ3はシリコンまたはゲルマニウムを表す。）
　前記一般式（VII） において、Ｒ16～Ｒ21は水素原子または任意の置換基を表すが、好
ましくは水素原子；塩素、臭素等のハロゲン原子；メチル基、エチル基等の炭素数１～６
のアルキル基；ベンジル基等のアラルキル基；ビニル基等の炭素数２～６のアルケニル基
；シアノ基；アミノ基；アシル基；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキ
シ基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数２～６のアルコキシカル
ボニル基；カルボキシル基；フェノキシ基、ベンジルオキシ基などのアリールオキシ基；
ジエチルアミノ基、ジイソプロピルアミノ基等のジアルキルアミノ基；ジベンジルアミノ
基、ジフェネチルアミノ基などのジアラルキルアミノ基；トリフルオロメチル基等のα－
ハロアルキル基；水酸基；置換基を有していてもよいフェニル基、ナフチル基等の芳香族
炭化水素基；置換基を有していてもよいチエニル基、ピリジル基等の芳香族複素環基を表
わす。
【０１９８】
　前記芳香族炭化水素基および芳香族複素環基が有しうる置換基としては、フッ素原子等
のハロゲン原子；メチル基、エチル基等の炭素数１～６のアルキル基；ビニル基等の炭素
数２～６のアルケニル基；メトキシカルボニル基、エトキシカルボニル基等の炭素数２～
６のアルコキシカルボニル基；メトキシ基、エトキシ基等の炭素数１～６のアルコキシ基
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ルアミノ基等のジアルキルアミノ基；アセチル基等のアシル基；トリフルオロメチル基等
のハロアルキル基；シアノ基等が挙げられる。Ｒ16ないしＲ21としてより好ましくは水素
原子、アルキル基、ハロゲン原子またはシアノ基が挙げられる。またＲ19としては、シア
ノ基が特に好ましい。
【０１９９】
　上記式（VII）中、Ａr11～Ａr15として、具体的には、置換基を有していてもよいフェ
ニル基、ビフェニル基、ナフチル基等の芳香族炭化水素基またはチエニル基、ピリジル基
等の芳香族複素環基を表わす。
【０２００】
　前記一般式（VII） で表わされる化合物の好ましい具体例を以下に示すが、これらに限
定するものではない。
【０２０１】
【化６０】

【０２０２】
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【化６１】

　なお、これらの化合物は正孔阻止層中に、単独で用いてもよいし、必要に応じて、各々
混合して用いてもよい。
【０２０３】
【化６２】

　正孔阻止材料としては、前記一般式（VII） の混合配位子錯体の他に、以下の構造式で
示される１，２，４－トリアゾール環残基を少なくとも１個有する化合物を用いることが
できる。
【０２０４】
　前記構造式で表わされる１，２，４－トリアゾール環残基を少なくとも１個有する化合
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【０２０５】
【化６３】

　正孔阻止材料として、さらに、以下の構造式で示されるフェナントロリン環を少なくと
も１個有する化合物が挙げられる。
【０２０６】
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【化６４】

　前記構造式で表わされるフェナントロリン環を少なくとも１個有する化合物の具体例を
以下に示す。
【０２０７】
【化６５】

　正孔阻止層６の膜厚は、通常０．３以上、好ましくは０．５ｎｍ以上であり、また通常
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１００ｎｍ以下、好ましくは５０ｎｍ以下である。正孔阻止層も正孔輸送層と同様の方法
で形成することができるが、通常は真空蒸着法が用いられる。
【０２０８】
　陰極８は、正孔阻止層６を介して発光層５に電子を注入する役割を果たす。陰極８とし
て用いられる材料は、前記陽極２に使用される材料を用いることが可能であるが、効率よ
く電子注入を行なうには、仕事関数の低い金属が好ましく、スズ、マグネシウム、インジ
ウム、カルシウム、アルミニウム、銀等の適当な金属またはそれらの合金が用いられる。
具体例としては、マグネシウム－銀合金、マグネシウム－インジウム合金、アルミニウム
－リチウム合金等の低仕事関数合金電極が挙げられる。さらに、陰極と発光層または電子
輸送層の界面にＬｉＦ、ＭｇＦ2、Ｌｉ2Ｏ等の極薄絶縁膜（０．１～５ｎｍ）を挿入する
ことも、素子の効率を向上させる有効な方法である（Ａｐｐｌ．　Ｐｈｙｓ．　Ｌｅｔｔ
．，　７０巻，１５２頁，１９９７年；特開平１０－７４５８６号公報；ＩＥＥＥ　Ｔｒ
ａｎｓ．　Ｅｌｅｃｔｒｏｎ．　Ｄｅｖｉｃｅｓ，４４巻，１２４５頁，１９９７年）。
陰極８の膜厚は通常、陽極２と同様である。低仕事関数金属から成る陰極を保護する目的
で、この上にさらに、仕事関数が高く大気に対して安定な金属層を積層することは素子の
安定性を増す。この目的のために、アルミニウム、銀、銅、ニッケル、クロム、金、白金
等の金属が使われる。
【０２０９】
　素子の発光効率をさらに向上させることを目的として、図２および図３に示すように、
正孔阻止層６と陰極８の間に電子輸送層７が設けられていてもよい。電子輸送層７は、電
界を与えられた電極間において陰極から注入された電子を効率よく正孔阻止層６の方向に
輸送することができる化合物より形成される。
【０２１０】
　このような条件を満たす材料としては、８－ヒドロキシキノリンのアルミニウム錯体な
どの金属錯体（特開昭５９－１９４３９３号公報）、１０－ヒドロキシベンゾ［ｈ］キノ
リンの金属錯体、オキサジアゾール誘導体、ジスチリルビフェニル誘導体、シロール誘導
体、３－または５－ヒドロキシフラボン金属錯体、ベンズオキサゾール金属錯体、ベンゾ
チアゾール金属錯体、トリスベンズイミダゾリルベンゼン（米国特許第　５，６４５，９
４８号）、キノキサリン化合物（特開平６－２０７１６９号公報）、フェナントロリン誘
導体（特開平５－３３１４５９号公報）、２－ｔ－ブチル－９，１０－Ｎ，Ｎ′－ジシア
ノアントラキノンジイミン、ｎ型水素化非晶質炭化シリコン、ｎ型硫化亜鉛、ｎ型セレン
化亜鉛などが挙げられる。
【０２１１】
　電子輸送層６の膜厚は、通常５ｎｍ以上、好ましくは１０ｎｍ以上であり、また通常２
００ｎｍ以下、好ましくは１００ｎｍ以下である。
【０２１２】
　電子輸送層７は、正孔輸送層４と同様にして塗布法あるいは真空蒸着法により正孔阻止
層６上に積層することにより形成される。通常は、真空蒸着法が用いられる。
【０２１３】
　正孔注入の効率をさらに向上させ、かつ、有機層全体の陽極への付着力を改善させる目
的で、正孔輸送層４と陽極２との間に陽極バッファ層３を挿入することも行われている（
図３参照）。陽極バッファ層３を挿入することで、初期の素子の駆動電圧が下がると同時
に、素子を定電流で連続駆動した時の電圧上昇も抑制される効果がある。陽極バッファ層
に用いられる材料に要求される条件としては、陽極とのコンタクトがよく均一な薄膜が形
成でき、熱的に安定、すなわち、融点及びガラス転移温度が高く、融点としては３００℃
以上、ガラス転移温度としては　１００℃以上であることが好ましい。さらに、イオン化
ポテンシャルが低く陽極からの正孔注入が容易なこと、正孔移動度が大きいことが挙げら
れる。
【０２１４】
　この目的のために、陽極バッファ層３の材料として、これまでにポルフィリン誘導体や
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フタロシアニン化合物（特開昭63-295695号公報）、ヒドラゾン化合物、アルコキシ置換
の芳香族ジアミン誘導体、p-(9-アントリル)-N,N'-ジ-p-トリルアニリン、ポリチエニレ
ンビニレンやポリ-p-フェニレンビニレン、ポリアニリン（Appl. Phys. Lett., 64巻、12
45頁,1994年）、ポリチオフェン（OpticalMaterials, 9巻、125頁、1998年）、スターバ
スト型芳香族トリアミン（特開平4-308688号公報）等の有機化合物や、スパッタ・カーボ
ン膜（Synth. Met., 91巻、73頁、1997年）や、バナジウム酸化物、ルテニウム酸化物、
モリブデン酸化物等の金属酸化物（J.Phys. D, 29巻、2750頁、1996年）が報告されてい
る。
【０２１５】
　また、正孔注入・輸送性の低分子有機化合物と電子受容性化合物を含有する層（特開平
１１－２５１０６７号公報、特開２０００－１５９２２１号公報等に記載）や、芳香族ア
ミノ基等を含有する非共役系高分子化合物に、必要に応じて電子受容性化合物をドープし
てなる層（特開平１１－１３５２６２号公報、特開平１１－２８３７５０号公報、特開２
０００－３６３９０号公報、特開２０００－１５０１６８号公報、特開平２００１－２２
３０８４号公報、およびＷＯ９７／３３１９３号公報など）、またはポリチオフェン等の
導電性ポリマーを含む層（特開平１０－９２５８４号公報）なども挙げられるが、これら
に限定されるものではない。
【０２１６】
　上記陽極バッファ層材料としては、低分子・高分子いずれの化合物を用いる
ことも可能である。
【０２１７】
　低分子化合物のうち、よく使用されるものとしては、ポルフィン化合物又はフタロシア
ニン化合物が挙げられる。これらの化合物は中心金属を有していても良いし、無金属のも
のでも良い。これらの化合物の好ましい例としては、以下の化合物が挙げられる：
ポルフィン
5,10,15,20-テトラフェニル-21H,23H-ポルフィン
5,10,15,20-テトラフェニル-21H,23H-ポルフィンコバルト（II）
5,10,15,20-テトラフェニル-21H,23H-ポルフィン銅（II）
5,10,15,20-テトラフェニル-21H,23H-ポルフィン亜鉛（II）
5,10,15,20-テトラフェニル-21H,23H-ポルフィンバナジウム（IV）オキシド
5,10,15,20-テトラ(4-ピリジル)-21H,23H-ポルフィン
29H,31H-フタロシアニン
銅（II）フタロシアニン
亜鉛（II）フタロシアニン
チタンフタロシアニンオキシド
マグネシウムフタロシアニン
鉛フタロシアニン
銅（II）4,4'4'',4'''-テトラアザ-29H,31H-フタロシアニン
　陽極バッファ層の場合も、正孔輸送層と同様にして薄膜形成可能であるが、無機物の場
合には、さらに、スパッタ法や電子ビーム蒸着法、プラズマＣＶＤ法が用いられる。
【０２１８】
　以上の様にして形成される陽極バッファ層３の膜厚は、低分子化合物を用いて形成され
る場合、下限は通常３ｎｍ、好ましくは１０ｎｍ程度であり、上限は通常１００ｎｍ、好
ましくは５０ｎｍ程度である。
【０２１９】
　高分子化合物を用いる場合は、例えば、前記高分子化合物や電子受容性化合物、更に必
要により正孔のトラップとならない、バインダー樹脂やレベリング剤等の塗布性改良剤な
どの添加剤を添加し溶解した塗布溶液を調製し、スプレー法、印刷法、スピンコート法、
ディップコート法、ダイコート法などの通常のコーティング法や、インクジェット法等に
より陽極２上に塗布し、乾燥することにより陽極バッファ層３を薄膜形成することができ
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る。バインダー樹脂としては、ポリカーボネート、ポリアリレート、ポリエステル等が挙
げられる。バインダー樹脂は該層中の含有量が多いと正孔移動度を低下させる虞があるの
で、少ない方が望ましく、陽極バッファ層３中の含有量で50重量％以下が好ましい。
【０２２０】
　また、フィルム、支持基板、ロール等の媒体に、前述の薄膜形成方法によって予め薄膜
を形成しておき、媒体上の薄膜を、陽極２上に熱転写又は圧力転写することにより、薄膜
形成することもできる。
【０２２１】
　以上のようにして、高分子化合物を用いて形成される陽極バッファ層３の、膜厚の下限
は通常５ｎｍ、好ましくは１０ｎｍ程度であり、上限は通常１０００ｎｍ、好ましくは５
００ｎｍ程度である。
【０２２２】
　本発明の有機電界発光素子は、図１とは逆の構造、すなわち、基板上に陰極８、正孔阻
止層６、発光層５、正孔輸送層４、陽極２の順に積層することも可能であり、既述したよ
うに少なくとも一方が透明性の高い２枚の基板の間に本発明の有機電界発光素子を設ける
ことも可能である。同様に、図２または図３に示した前記各層構成とは逆の順に積層する
ことも可能である。また、図１～３のいずれの層構成においても、本発明の趣旨を逸脱し
ない範囲で、上述以外の任意の層を有していてもよく、また上記複数の層の機能を併有す
る層を設けることにより、層構成を簡略化する等、適宜変形を加えることが可能である。
【０２２３】
　或いはまた、トップエミッション構造や陰極・陽極共に透明電極を用いて透過型とする
ことも可能である。
【０２２４】
　本発明は、有機電界発光素子が、単一の素子、アレイ状に配置された構造からなる素子
、陽極と陰極がＸ－Ｙマトリックス状に配置された構造のいずれにおいても適用すること
ができる。
【０２２５】
　本発明の有機電界発光素子によれば、正孔阻止層に特定の骨格を有する化合物を含有さ
せることにより、色純度の良好で駆動安定性においても大きく改善された素子が得られる
。特に、これまで材料選択の難しさ故に正孔阻止層の形成が困難であった青色（蛍光）発
光素子や燐光発光素子において、発光効率、発光色純度及び駆動安定性に優れた素子が得
られることから、フルカラーあるいはマルチカラーのパネルへの応用において優れた性能
を発揮できる。
【実施例】
【０２２６】
　次に、本発明を実施例によって更に具体的に説明するが、本発明はその要旨を越えない
限り、以下の実施例の記載に限定されるものではない。
（実施例１）
【０２２７】
【化６６】

　窒素雰囲気下、２－フェニルイミダゾール（４．３ｇ）、tert-ブトキシカリウム（３
．４ｇ）、Ｎ，Ｎ’－ジメチルホルムアミド（２０ｍｌ）を室温で１．３時間撹拌したも
のに、氷浴中で２臭化２フッ化炭素（５．５ｍｌ）を加え、２０℃以下で８時間、４０℃



(76) JP 4337475 B2 2009.9.30

10

20

30

40

で２時間撹拌した。得られた溶液に水（２００ｍｌ）を加えて撹拌した後、ｎ－ヘキサン
で抽出、硫酸マグネシウムで乾燥、濾過した溶液を濃縮した。得られたオイルを、カラム
クロマトグラフィーで精製し、目的物１（３．５ｇ）を得た。
【０２２８】
　次に窒素雰囲気下、目的物１（３．５ｇ）、亜鉛粉末（２．１ｇ）、メタノール（１５
ｍｌ）、水（１５ｍｌ）の混合物を室温で３時間、加熱還流下で２時間撹拌した。得られ
た溶液に水（２０ｍｌ）を加えた後、ｎ－ヘキサン（３×７０ｍｌ）で抽出、硫酸マグネ
シウムにて乾燥、濾過、濃縮した。得られた混合物をシリカゲルカラムクロマトグラフィ
ーにて精製し、目的物２（２．１ｇ）を得た。1H-NMR(270MHz, CDCl3)が、文献値（J.W.L
yga, R.M.Patera, Journal of FluorＩne ChemＩstry (1998), 92, 141）と一致したこと
により、目的物２であることを確認した。
【０２２９】
【化６７】

　窒素雰囲気下、目的物２（０．９３ｇ）、塩化イリジウム・３水和物（０．４２ｇ）、
２―エトキシエタノール（１１．３ｍｌ）、水（３．８ｍｌ）を加熱還流条件下で１２時
間撹拌後、１Ｎ塩酸水溶液（５ｍｌ）、水（２０ｍｌ）、エタノール（５ｍｌ）を加えて
撹拌した後、濾過し、水（２×１０ｍｌ）、２－プロパノール（３×１０ｍｌ）で洗浄、
乾燥し、中間体（０．５６ｇ）を得た。
【０２３０】
　窒素雰囲気下、中間体（０．５６ｇ）、ピコリン酸ナトリウム（０．２０ｇ）、２－エ
トキシエタノール（１５ｍｌ）を加熱還流下で５時間撹拌した後、濃縮した。得られた混
合物をカラムクロマトグラフィーにて精製し、目的物３（０．５１ｇ）を得た。ＤＥＩ－
ＭＳ測定結果により、目的物３（ｍ／ｚ　７０１（Ｍ＋））であることを確認した。
（実施例２）
　窒素雰囲気下、目的物３（０．２ｍｇ）のクロロホルム（２５ｍｌ）溶液中、励起波長
（３８７ｎｍ）での蛍光スペクトルは、４７０～６５０ｎｍの範囲にブロードなピークを
示し、その極大発光波長は５２５ｎｍであった。
【０２３１】
　また、目的物５のクロロホルム溶液をシリカゲル薄層クロマトグラム上に滴下し、溶媒
を気化させた後、３６５ｎｍの紫外光を照射したところ、わずかに桃色がかった白色の発
光が目視により確認された。
（実施例３）
【０２３２】
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【化６８】

　窒素雰囲気下、２－フェニルイミダゾール（１．４ｇ）、水素化ナトリウム（６０％；
０．４ｇ）、テトラヒドロフラン（脱水；５ｍｌ）を６０℃で３０分間撹拌した後、氷浴
中でヘキサフルオロベンゼン（１１．５ｍｌ）を加え、室温で０．５時間、６０℃で１時
間撹拌した。ここでテトラヒドロフラン（脱水；１０ｍｌ）を加えた後、加熱還流下で５
時間撹拌し、得られた溶液に水を加えて撹拌した後、塩化メチレンで抽出、水で洗浄後、
無水硫酸マグネシウムで乾燥、濾過、濃縮した。得られた混合物を、カラムクロマトグラ
フィーで精製し、目的物４（０．２５ｇ）を得た。
1H-NMR(270MHz, CDCl3) 7.41-7.34 (m, 6H), 7.08 (s, 1H)
EＩ-MS m/z 310(M+)
【０２３３】

【化６９】

　窒素雰囲気下、目的物４（０．２３ｇ）、塩化イリジウム・３水和物（０．１３ｇ）、
２―エトキシエタノール（４．５ｍｌ）、水（１．５ｍｌ）、モノクロロベンゼン（３ｍ
ｌ）を加熱還流条件下で１５時間撹拌後、１Ｎ塩酸水溶液（１０ｍｌ）、メタノール（１
０ｍｌ）を加えて撹拌した後、濾過し、水（１５ｍｌ）、水－メタノール（２０ｍｌ）、
メタノール（５ｍｌ）で洗浄、乾燥し、中間体（０．２３ｇ）を得た。
【０２３４】
　窒素雰囲気下、中間体（０．２３ｇ）、ピコリン酸ナトリウム（０．０８ｇ）、２－エ
トキシエタノール（８ｍｌ）を８０～９０℃で５時間撹拌した後、濃縮した。得られた混
合物をカラムクロマトグラフィーにて精製し、目的物５（０．１７ｇ）を得た。ＤＣＩ－
ＭＳ測定結果により、目的物５（ｍ／ｚ　９３４（Ｍ＋））であることを確認した。
（実施例４）
　窒素雰囲気下、目的物５（０．２ｍｇ）のクロロホルム（２５ｍｌ）溶液中、励起波長
（３７２ｎｍ）での蛍光スペクトルは、４７０～７００ｎｍの範囲にブロードなピークを
示し、その極大発光波長は５２７ｎｍであった。
【０２３５】
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　また、目的物５のクロロホルム溶液をシリカゲル薄層クロマトグラム上に滴下し、溶媒
を気化させた後、３６５ｎｍの紫外光を照射したところ、わずかに桃色がかった白色の発
光が目視により確認された。
（比較例１）
　実施例１に準じて合成された、目的物３のイミダゾール環の窒素原子上の置換基（－Ｃ
ＨＦ2）がメチル基である下記金属錯体
【０２３６】
【化７０】

（０．２ｍｇ）のクロロホルム（２５ｍｌ）溶液中、窒素雰囲気下、励起波長（３９６ｎ
ｍ）での蛍光スペクトルは、５００～６８０ｎｍの範囲に比較的シャープな非常に微弱な
発光ピークを示し、その極大発光波長は５８０ｎｍであった。
【０２３７】
　また、該化合物のクロロホルム溶液をシリカゲル薄層クロマトグラム上に滴下し、溶媒
を気化させた後、３６５ｎｍの紫外光を照射したところ、黄橙色の極めて弱い発光が目視
により確認された。
【０２３８】
　以上の実験結果より、本発明の有機金属錯体は高い白色発光性を有し、単独化合物でも
白色発光が可能な発光材料として有用であることが分かる。また、このような有機金属錯
体を用いることにより、発光効率が高い白色発光を示す有機電界発光素子を容易に作製す
ることができる。
【図面の簡単な説明】
【０２３９】
【図１】本発明の有機電界発光素子の実施の形態の一例を示した模式的断面図である。
【図２】本発明の有機電界発光素子の実施の形態の別の例を示した模式的断面図である。
【図３】本発明の有機電界発光素子の実施の形態の別の例を示した模式的断面図である。
【符号の説明】
【０２４０】
　１　基板
　２　陽極
　３　陽極バッファ層
　４　正孔輸送層
　５　発光層
　６　正孔阻止層
　７　電子輸送層
　８　陰極
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