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(57)【要約】
【課題】素子の高温駆動時の耐久性の向上、面内の輝度ムラの抑制、初期輝度低下の抑制
を満足する有機電界発光素子を提供すること。
【解決手段】昇華精製された前駆体に、熱反応性基を導入することにより得られた有機電
界発光素子用材料。前記前駆体が水素結合性部位を有する化合物であり、熱反応性基の導
入が、該水素結合性部位を有する化合物の水素結合性部位への重合性基の導入である有機
電界発光素子用材料。該前駆体の水素結合部位が、１級又は２級のアリールアミンにある
有機電界発光素子用材料。
　有機電界発光素子用材料が、下記一般式（１）で表される有機電界発光素子用材料であ
る有機電界発光素子用材料。

（一般式（１）中、Ｒ1はそれぞれ独立に置換基を表す。ｌはそれぞれ独立に０～５の整
数を表す。ｍ３は０以上の整数を表す。）
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　昇華精製された前駆体に、熱反応性基が導入された有機電界発光素子用材料。
【請求項２】
　前記前駆体が水素結合性部位を有する化合物であり、熱反応性基の導入が、該水素結合
性部位を有する化合物の水素結合性部位への重合性基の導入である請求項１に記載の有機
電界発光素子用材料。
【請求項３】
　該前駆体の水素結合部位が、１級又は２級のアリールアミンにある請求項１又は２に記
載の有機電界発光素子用材料。
【請求項４】
　前記前駆体が下記一般式（Ａ１）で表される化合物である、請求項１～３のいずれか一
項に記載の有機電界発光素子用材料。
【化１】

（一般式（Ａ１）中、Ｑはそれぞれ独立に縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又
は芳香族ヘテロ環を表す。）
【請求項５】
　前記重合性基が、末端オレフィン基であることを特徴とする請求項２又は３に記載の材
料。
【請求項６】
　前記有機電界発光素子用材料が、下記一般式（１）で表される有機電界発光素子用材料
である請求項１～５のいずれか一項に記載の有機電界発光素子用材料。
【化２】

（一般式（１）中、Ｒ1はそれぞれ独立に置換基を表す。ｌはそれぞれ独立に０～５の整
数を表す。ｍ３は０以上の正の整数を表す。）
【請求項７】
　前記有機電界発光素子用材料が、下記一般式（２）で表される有機電界発光素子用材料
である請求項１～５のいずれか一項に記載の有機電界発光素子用材料。
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【化３】

（一般式（２）中、ｍ１、及びｍ２はそれぞれ独立に０以上の整数を表す。ｍ１、及びｍ
２が同時に０を表すことはない。ｎ１、及びｎ２はそれぞれ独立に０～１０の整数を表す
。Ｑ１～Ｑ４はそれぞれ独立に縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又は芳香族ヘ
テロ環を表す。Ｌは単結合又は二価の連結基を表す。）
【請求項８】
　請求項１～７のいずれか一項に記載の有機電界発光素子用材料と、溶媒とを含む組成物
。
【請求項９】
　請求項８に記載の組成物を塗布し、塗布された該組成物を加熱又は光照射することによ
り形成された膜。
【請求項１０】
　基板上に、陽極及び陰極からなる一対の電極と、該電極間に発光層を含む少なくとも一
層の有機層とを有する有機電界発光素子であって、
　前記有機層のいずれか少なくとも一層に請求項１～７のいずれかに記載の有機電界発光
素子用材料を含む有機電界発光素子。
【請求項１１】
　前記有機層が正孔輸送層、正孔注入層、電子ブロック層を含み、該正孔輸送層、正孔注
入層、電子ブロック層のいずれかに請求項１～７のいずれかに記載の有機電界発光素子用
材料を含むことを特徴とする請求項１０に記載の有機電界発光素子。
【請求項１２】
　前記有機層が発光層を含み、該発光層がりん光性金属錯体を含むことを特徴とする請求
項１０又は１１に記載の有機電界発光素子。
【請求項１３】
　請求項９に記載の膜を含む請求項１０～１２のいずれか一項に記載の有機電界発光素子
。
【請求項１４】
　前記一対の電極間にある有機層の少なくとも一層が、塗布法により形成されることを特
徴とする請求項１０～１３のいずれか一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、有機電界発光素子用材料、該有機電界発光素子用材料を含む組成物、並びに
、該組成物により形成された膜、及び有機電界発光素子に関する。本発明の組成物は、有
機電界発光素子用組成物として有用である。
【背景技術】
【０００２】
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　有機材料を利用したデバイスとして、有機電界発光素子（以下、ＯＬＥＤ、有機ＥＬ素
子ともいう）、有機半導体を利用したトランジスタなどの研究が活発に行われている。特
に、有機電界発光素子は、固体発光型の大面積フルカラー表示素子や安価な大面積な面光
源としての照明用途としての発展が期待されている。一般に有機電界発光素子は発光層を
含む有機層及び該有機層を挟んだ一対の対向電極から構成される。このような有機電界発
光素子に電圧を印加すると、有機層に陰極から電子が注入され陽極から正孔が注入される
。この電子と正孔が発光層において再結合し、エネルギー準位が伝導帯から価電子帯に戻
る際にエネルギーを光として放出することにより発光が得られる。
【０００３】
　有機ＥＬ素子は、発光層及びその他の有機層を、例えば蒸着などの乾式法又は塗布など
の湿式法により成膜することで作製することができるが、生産性などの観点から湿式法が
注目されている。
　塗布法にて有機層を有する有機ＥＬ素子を作製する場合の材料として、特許文献１には
積層塗布時の溶解を防ぐ観点から、重合性基を有する材料を塗布した後に熱又は光により
重合させる方法を用いた素子が開示されている。
　一方、有機ＥＬ素子用材料は、微量の不純物の混入でその性能が大幅に低下することが
知られており、製膜前に有機ＥＬ素子用材料を昇華精製することが検討されている。
　特許文献２にはハロゲン含有不純物の濃度が１０００ｐｐｍ以下の材料で有機層を形成
する素子が開示されており、材料を昇華精製することが記載されている。また、特許文献
３は９９．９％以上のＨＰＬＣ純度を有するホスト材料を用い、不純物の吸光度が０．０
１以下であることを特徴とする活性層を含む素子が開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開２００９－１８２２９８号公報
【特許文献２】特開２００４－３２７４５４号公報
【特許文献３】特表２０１０－５０９７７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、重合性モノマーを有機ＥＬ素子用材料として用いる場合は、昇華精製が
できないため不純物の除去が十分でなく、従来の技術における重合性モノマーを有機電界
発光素子用材料として用いた有機電界発光素子は、効率及び耐久性が不十分であり、それ
らの更なる向上が求められていた。
【０００６】
　従来の素子が有するこれらの問題に対し、本発明者らは、昇華精製された前駆体に、熱
反応性基を導入することにより得られた有機電界発光素子用材料を用いることにより、優
れた効果を奏することを見出した。特許文献１及び２には有機電界発光素子用材料を精製
することについて記載があるが、有機電界発光素子用材料の前駆体を昇華精製することに
ついての開示はない。本発明者らは昇華精製された前駆体に、熱反応性基を導入すること
により得られた有機電界発光素子用材料により、分子形状の近い反応副生成物を効果的に
除去したことで、素子の高温駆動時の耐久性が向上し、面内の輝度ムラ及び初期輝度低下
の抑制を満足する有機電界発光素子が提供されることを見出し発明を完成するに至った。
　すなわち、本発明の目的は、素子の高温駆動時の耐久性の向上、面内の輝度ムラの抑制
、初期輝度低下の抑制を満足する有機電界発光素子を提供することである。
　また、本発明の別の目的は、上述の有機電界発光素子に有用な有機電界発光素子用材料
及び組成物を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　上記状況を鑑み、本発明者らは、鋭意研究を行なったところ、昇華精製された前駆体に
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、熱反応性基を導入することにより得られた有機電界発光素子用材料を用いることにより
、優れた効果を奏することを見出した。
【０００８】
　即ち、前記課題を解決するための手段は以下の通りである。
〔１〕
　昇華精製された前駆体に、熱反応性基が導入された有機電界発光素子用材料。
〔２〕
　前記前駆体が水素結合性部位を有する化合物であり、熱反応性基の導入が、該水素結合
性部位を有する化合物の水素結合性部位への重合性基の導入である〔１〕に記載の有機電
界発光素子用材料。
〔３〕
　該前駆体の水素結合部位が、１級又は２級のアリールアミンにある〔１〕又は〔２〕に
記載の有機電界発光素子用材料。
〔４〕
　前記前駆体が下記一般式（Ａ１）で表される化合物である、〔１〕～〔３〕のいずれか
一項に記載の有機電界発光素子用材料。
【０００９】
【化１】

【００１０】
（一般式（Ａ１）中、Ｑはそれぞれ独立に縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又
は芳香族ヘテロ環を表す。）
〔５〕
　前記重合性基が、末端オレフィン基であることを特徴とする〔２〕又は〔３〕に記載の
材料。
〔６〕
　前記有機電界発光素子用材料が、下記一般式（１）で表される有機電界発光素子用材料
である〔１〕～〔５〕のいずれか一項に記載の有機電界発光素子用材料。
【００１１】
【化２】

【００１２】
（一般式（１）中、Ｒ1はそれぞれ独立に置換基を表す。ｌはそれぞれ独立に０～５の整
数を表す。ｍ３は０以上の整数を表す。）
〔７〕
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　前記有機電界発光素子用材料が、下記一般式（２）で表される有機電界発光素子用材料
である〔１〕～〔５〕のいずれか一項に記載の有機電界発光素子用材料。
【００１３】
【化３】

【００１４】
（一般式（２）中、ｍ１、及びｍ２はそれぞれ独立に０以上の整数を表す。ｍ１、及びｍ
２が同時に０を表すことはない。ｎ１、及びｎ２はそれぞれ独立に０～１０の整数を表す
。Ｑ１～Ｑ４はそれぞれ独立に縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又は芳香族ヘ
テロ環を表す。Ｌは単結合又は二価の連結基を表す。）
〔８〕
　〔１〕～〔７〕のいずれか一項に記載の有機電界発光素子用材料と、溶媒とを含む組成
物。
〔９〕
　〔８〕に記載の組成物を塗布し、塗布された該組成物を加熱又は光照射することにより
形成された膜。
〔１０〕
　基板上に、陽極及び陰極からなる一対の電極と、該電極間に発光層を含む少なくとも一
層の有機層とを有する有機電界発光素子であって、
　前記有機層のいずれか少なくとも一層に〔１〕～〔７〕のいずれかに記載の有機電界発
光素子用材料を含む有機電界発光素子。
〔１１〕
　前記有機層が正孔輸送層、正孔注入層、電子ブロック層を含み、該正孔輸送層、正孔注
入層、電子ブロック層のいずれかに〔１〕～〔７〕のいずれかに記載の有機電界発光素子
用材料を含むことを特徴とする〔１０〕に記載の有機電界発光素子。
〔１２〕
　前記有機層が発光層を含み、該発光層がりん光性金属錯体を含むことを特徴とする〔１
０〕又は〔１１〕に記載の有機電界発光素子。
〔１３〕
　〔９〕に記載の膜を含む〔１０〕～〔１２〕のいずれか一項に記載の有機電界発光素子
。
〔１４〕
　前記一対の電極間にある有機層の少なくとも一層が、塗布法により形成されることを特
徴とする〔１０〕～〔１３〕のいずれか一項に記載の有機電界発光素子。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、素子の高温駆動時の耐久性が向上し、面内の輝度ムラ及び初期輝度低
下の抑制を満足する有機電界発光素子を提供し得る有機電界発光素子用材料を提供するこ
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とができる。
　また、本発明によれば、上記有機電界発光素子用材料及び該有機電界発光素子用材料を
含む組成物、膜、及び有機電界発光素子を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】本発明に係る有機電界発光素子の層構成の一例を示す概略図である。
【図２】本発明に係る発光装置の一例を示す概略図である。
【図３】本発明に係る照明装置の一例を示す概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　以下、本発明について詳細に説明する。なお、本明細書において「～」はその前後に記
載される数値をそれぞれ最小値及び最大値として含む範囲を示す。
　下記一般式（１）の説明における水素原子は同位体（重水素原子等）も含み、また更に
置換基を構成する原子は、その同位体も含んでいることを表す。
　本発明において、「置換基」というとき、その置換基は置換されていてもよい。例えば
、本発明で「アルキル基」と言う時、フッ素原子で置換されたアルキル基（例えばトリフ
ルオロメチル基）やアリール基で置換されたアルキル基（例えばトリフェニルメチル基）
なども含むが、「炭素数１～６のアルキル基」と言うとき、置換されたものも含めた全て
の基として炭素数が１～６であることを示す。
【００１８】
　本発明において、置換基Ｚを以下のように定義する。
【００１９】
＜置換基Ｚ＞
　アルキル基（好ましくは炭素数１～１０、より好ましくは炭素数１～６、更に好ましく
は炭素数１～４であり、例えばメチル、エチル、イソプロピル、ｎ－プロピル、ｔｅｒｔ
－ブチル、イソブチル、ｎ－ブチル、ネオペンチル、ｎ－ペンチル、ｎ－ヘキシル、シク
ロプロピル、シクロペンチル、シクロヘキシルなどが挙げられる）、アルケニル基（好ま
しくは炭素数２～８、より好ましくは炭素数２～５であり、例えばビニル等が挙げられる
）、アリール基（炭素数６～３０、より好ましくは炭素数６～２０であり、例えばフェニ
ル基、ナフチル基、アントラセニル基、テトラセニル基、ピレニル基、ペリレニル基、ト
リフェニレニル基、クリセニル基が挙げられる）、ヘテロアリール基（好ましくは炭素数
４～３０、より好ましくは炭素数４～２０であり、例えばピリジン、ピラジン、ピリミジ
ン、ピリダジン、トリアジン、チオフェン、フラン、オキサゾール、チアゾール、イミダ
ゾール、ピラゾール、トリアゾール、オキサジアゾール、チアジアゾール等が挙げられる
）、アルコキシ基（好ましくは炭素数１～８、より好ましくは炭素数１～５であり、例え
ばメトキシ基、エトキシ基、ｎ－プロピルオキシ基、ｉｓｏ－プロピルオキシ基等が挙げ
られる）、フェノキシ基、ハロゲン原子（好ましくはフッ素原子）、シリル基（好ましく
は炭素数４～３０、より好ましくは炭素数４～２０であり、トリメチルシリル基、トリエ
チルシリル基、トリフェニルシリル基などが挙げられる）、アミノ基（好ましくは炭素数
２～６０、より好ましくは炭素数２～４０であり、ジメチルアミノ基、ジエチルアミノ基
、ジフェニルアミノ基等が挙げられる）、シアノ基又はこれらを組み合わせて成る基を表
し、複数の置換基Ｚは互いに結合してアリール環を形成しても良い。複数の置換基Ｚが互
いに結合して形成するアリール環としては、フェニル環、ピリジン環等が挙げられ、フェ
ニル環が好ましい。
【００２０】
〔有機電界発光素子用材料〕
　本発明の有機電界発光素子用材料は、昇華精製された前駆体に、熱反応性基が導入され
た有機電界発光素子用材料である。
　本発明に係る有機電界発光素子用材料は、電荷輸送性材料（正孔輸送材料、電子輸送材
料、ホスト材料）、又は発光材料であり、好ましくは正孔輸送層の形成に用い得る正孔輸
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送材料又は発光材料であり、更に好ましくは正孔輸送材料である。以下、この有機電界発
光素子用材料について説明する。
　本発明の有機電界発光素子用材料が、素子の高温駆動時の耐久性が向上し、面内の輝度
ムラ及び初期輝度低下を抑制した有機電界発光素子の作製に有用である理由は定かではな
いが、以下のように推測される。
　有機ＥＬ用材料の純度を向上させることで素子寿命の改善が可能であることは既に知ら
れている。純度の向上には最終生成物を昇華精製して用いる事が一般に知られている。し
かし、塗布型ＥＬで特に積層膜を形成する際に有用な、熱又は光重合性基を有する材料は
、昇華精製時の熱により容易に反応するため昇華精製を行う事ができないものが多い。ま
た、最終生成物を昇華精製する従来の方法では、反応時に副生する不純物のうち、無機塩
や低分子反応剤などは効率的に除去できる一方で、最終生成物と分子形状の近い不純物を
分離することは難しい。これらの不純物は素子内でのエネルギー準位も生成物と近い事が
多く、素子を駆動させた際に活性なラジカル電荷となって耐久性劣化の要因となる事が考
えられる。
　本願では前駆体に含有される特定の不純物を昇華によって除去することによって、素子
駆動時の耐久性が向上し、高温で駆動した際にも膜内での不純物を基点とする望まない分
解や副反応を抑制すると考えられる。また、これにより、特に通電直後の輝度維持率に優
れることが明らかとなった。有機ＥＬ素子の素子寿命のなかでも初期劣化を抑制すること
は、特に素子間での輝度維持が必要とされるディスプレイにおいて有用な技術である。通
電初期の駆動劣化は、膜内に少量含まれる化学的に活性な不純物が電荷によって分解若し
くは反応して起こるものと考えられ、これらが抑えられるためであると推測している。
【００２１】
〔前駆体〕
　前駆体は、有機電界発光素子用材料として用いられる正孔輸送材料、電子輸送材料、ホ
スト材料、発光材料を合成する際に用いられる反応性有機化合物であり、特に限定されな
いが、水素結合性部位を有する化合物であることが好ましい。水素結合性部位を有する化
合物は同じ分子量の水素結合性部位を有さない化合物に比較して高い融点、昇華点を有し
、効率的に特定の不純物を除くことができるためである。また、前駆体が水素結合性部位
を有する化合物であり、熱反応性基の導入が、該化合物の水素結合性部位への重合性基の
導入であることが好ましい。水素結合性部位は上記の通り反応性を有し、素子内に含まれ
ることは望ましくないためである。ここで、水素結合性部位とは、窒素・酸素・硫黄に水
素が直接結合した部位を指す。広義の水素結合（炭素－水素結合部位と電気的陰性元素と
の相互作用など）は含まない。水素結合としては、例えば、Ｏ－Ｈ、Ｓ－Ｈ、Ｎ－Ｈが挙
げられる。
【００２２】
　また、該前駆体は、水素結合性部位を有することにより高い沸点及び昇華点を有する事
が好ましいが、その沸点及び昇華点が下記の式を満たす材料が特に好ましい。
　　Ｔｓ＞Ｍ／１６．５＋２３５　（℃）
（Ｔｓは０．１Ｐａにおける昇華点又は沸点（１０％重量減少点を用いた）を表し、Ｍは
分子量を表す。）
　該前駆体の水素結合部位は、１級又は２級のアリールアミンにあることが好ましい。１
，２級アミンなどの材料は高い融点、昇華点を有し、より効率的に特定の不純物を除くこ
とができる。また、これらの前駆体から合成される３級アリールアミン材料は正孔輸送材
料として有用である事が既に知られている。
【００２３】
　前記前駆体が下記一般式（Ａ１）で表される化合物であることが好ましい。
【００２４】
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【００２５】
（一般式（Ａ１）中、Ｑはそれぞれ独立に縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又
は芳香族ヘテロ環を表す。）
【００２６】
　Ｑが表す６員の芳香族炭化水素環としては、縮環していてもよく、置換基を有していて
もよい。置換基を有する場合の置換基としては、前述の置換基Ｚが挙げられ、置換基Ｚと
しては、アルキル基、アリール基、ヘテロアリール基、シリル基、シアノ基が好ましく、
メチル基、エチル基、イソプロピル基、ｎ－プロピル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、イソブチ
ル基、ｎ－ブチル基、ネオペンチル基、ｎ－ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、シクロプロピ
ル基、シクロペンチル基、シクロヘキシル基、フェニル基、ナフチル基、アントラセニル
基、ピレニル基、ペリレニル基、トリフェニレニル基、ピリジル基、チオフェニル基、フ
ラニル基、イミダゾリル基、ピラゾリル基、トリメチルシリル基、トリフェニルシリル基
、シアノ基がより好ましい。Ｑで表される６員の芳香族炭化水素環は、ベンゼン環、を挙
げることができる。Ｑが表す６員の芳香族炭化水素環が縮環する場合に形成される環とし
ては、例えば、ナフタレン環、アントラセン環、フルオレン環、フェナントレン環、アセ
ナフテン環、カルバゾール環、ベンゾオキサゾール環、ベンゾチアゾール環、ベンゾイミ
ダゾール環、ベンゾピラゾール環等が挙げられ、ナフタレン環、カルバゾール環、ベンゾ
イミダゾール環が好ましい。
　Ｑが表す芳香族ヘテロ環としては、縮環していてもよく、置換基を有していてもよい。
置換基を有する場合の置換基としては、前述の置換基Ｚが挙げられ、好ましい範囲はＱが
芳香族炭化水素環である場合の置換基と同様である。Ｑで表される６員の芳香族炭化水素
環は、ピリジン環、ピラジン環、ピリミジン環、ピリダジン環、トリアジン環を挙げるこ
とができ、ピリジン環が好ましい。Ｑが表す芳香族ヘテロ環が縮環する場合、好ましいも
のとしては前述の芳香族炭化水素環が縮環する場合で挙げた構造において、任意の６員環
上の炭素が窒素に１つ以上置き換えられえたものを挙げる事ができる。
　Ｑとしては、好ましくは縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又は芳香族ヘテロ
環であり、更に好ましくは縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環である。
【００２７】
　前駆体の具体例を以下に示すが、本発明においてはこれらに限定されない。
【００２８】
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【化５】

【００２９】
　前駆体として例示した化合物は、例えば特開２００９－１８２２９８号等に記載の方法
により、合成できる。
【００３０】
〔前駆体の昇華精製〕
　前駆体の昇華精製方法としては、従来公知の方法を用いることができるが、例えば、ボ
ートに材料を入れて減圧条件下で加熱し、材料を昇華又は蒸発させて低音部に捕集する方
法を挙げることができる。この時、材料を目的化合物が昇華する温度より低温で昇華ボー
トを維持し、昇華する不純物を予め除去する方法を採用するのが好ましい。また昇華物を
採集する部分に温度勾配を施し、昇華物が不純物と目的物に分散するようにするのが好ま
しい。
【００３１】
〔熱反応性基〕
　熱反応性基とは、加熱によって分解又は反応が起こる官能基を指す。ここでの加熱とは
１００～４００℃に材料を熱することを意味する。下記に説明する重合性基の他に、シラ
ノールなどの縮合性基、カルボキシル基、エステル基などが挙げられる。熱反応性基の導
入は、該水素結合性部位を有する化合物の水素結合性部位への重合性基を有する化合物の
付加であることが好ましい。
　重合性基とは、熱や光のエネルギーを与えることによって相互に反応しポリマーを形成
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タクリル基などの、置換基の末端にオレフィン基を有する末端オレフィン基、オキセタン
基、及びオキソラン基などの含酸素環状基を有する基、シクロブテンなどの小員環基を有
する基、ジアゾ基を有する基、並びにチオールを有する基などが挙げられる。中でも末端
オレフィン基が好ましく、ビニル基であることがより好ましい。
【００３２】
　重合性基を有する化合物は下記一般式（Ｂ１）で表される化合物であることが好ましい
。
【００３３】
【化６】

【００３４】
（一般式（Ｂ１）中、Ｑは縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又は芳香族ヘテロ
環を表す。ｋは整数を表す。Ｒ1及びＲ2はそれぞれ独立に置換基を表す。Ｘは脱離能を有
する置換基を表す。）
【００３５】
　Ｑは縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又は芳香族ヘテロ環を表し、置換基を
有していてもよい。Ｑは一般式（Ａ１）におけるＱと同義であり、好ましいものも同様で
ある。
　ｋは整数を表し、０～６が好ましく、重合時の反応性向上の観点から０がより好ましい
。
　Ｒ1及びＲ2はそれぞれ独立に置換基を表し、置換基としては前述の置換基Ｚが挙げられ
、置換基Ｚとしては、アルキル基、アリール基、ヘテロアリール基、シリル基、シアノ基
が好ましく、メチル、エチル、イソプロピル、ｎ－プロピル、ｔｅｒｔ－ブチル、イソブ
チル、ｎ－ブチル、ネオペンチル、ｎ－ペンチル、ｎ－ヘキシル、シクロプロピル、シク
ロペンチル、シクロヘキシル、フェニル基、ナフチル基、アントラセニル基、ピレニル基
、ペリレニル基、トリフェニレニル基、ピリジン、チオフェン、フラン、イミダゾール、
ピラゾール、トリメチルシリル基、トリフェニルシリル基、シアノ基がより好ましい。ま
た、ＣＲ1はカルボニル基を表していてもよく、その場合Ｒ2は存在しない。Ｘは脱離能を
有する置換基を表し、具体的にはハロゲン原子、アルキルスルホニルオキシ基、アリール
スルホニルオキシ基であることが好ましい。
　熱反応性基の具体例を以下に示すが、本発明においてはこれらに限定されない。
【００３６】
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【化７】

【００３７】
〔反応性基の導入〕
　熱反応性基の導入は大別して２つの方法により行うことができる。１つは前駆体が有す
る官能基の熱反応性基への官能基変換反応、もう１つは熱反応性基を有する化合物の付加
及び置換反応である。
【００３８】
　前駆体が有する官能基の熱反応性基への官能基変換反応として、例えば米国公開２００
８－０２２０２６５号の１７５段落以降に記載のアルデヒドをビニル基に変換する反応が
挙げられる。
【００３９】
　熱反応性基を有する化合物の付加及び置換反応として、金属触媒を用いたカップリング
反応を挙げる事ができる。例えば前述の一般式（Ａ１）及び一般式（Ｂ１）を金属触媒と
塩基の存在下で反応させる。金属触媒としてはパラジウム、銅、ニッケル、白金を含む触
媒試薬を挙げる事ができ、パラジウム触媒試薬が特に好ましい。パラジウム触媒として、
酢酸パラジウム、ジクロロパラジウムなどの２価のパラジウム触媒と配位子としてトリフ
ェニルホスフィン、トリ（ｔ－ブチル）ホスフィン、ジフェニルホスフィノフェロセン、
ジシクロヘキシル－ビフェニルホスフィン又はこれらの類縁体を用いる方法と、ビス（ジ
ベンジリデンアセトン）パラジウム、テトラキス（トリフェニルホスフィン）パラジウム
などの０価のパラジウム触媒を単独で用いる方法、更に前述の０価のパラジウム触媒と配
位子を組み合わせて用いる方法が挙げられ、いずれも好適に用いる事ができる。塩基とし
ては炭酸カリウム、炭酸ナトリウム、水酸化ナトリウム、りん酸カリウムなどの無機塩基
や、カリウムｔ－ブトキシド、トリエチルアミン、ピリジン、ナトリウムエトキシドなど
の有機塩基のいずれも好適に用いる事ができる。該反応は溶媒の存在下で行うことができ
、溶媒としてはテトラヒドロフラン、ジイソプロピルエーテル、ジオキサンなどのエーテ
ル溶媒、トルエン、キシレン、メシチレンなどの芳香族炭化水素溶媒が挙げられ。副反応
抑制の観点からトルエン又はキシレンが好ましい。これらの溶媒を用いる場合、一般式（
Ａ１）の化合物は１ｍｏｌ／Ｌ～０．０１ｍｏｌ／Ｌの濃度で反応させる事が好ましく、
より好ましくは０．５～０．１ｍｏｌ／Ｌである。該反応における温度は室温～２５０℃
が好ましく、６０℃～１５０℃がより好ましい。
　一般式（Ａ１）で表される化合物に対し一般式（Ｂ１）で表される化合物の使用量は１
００モル％～５００モル％であることが好ましく、一般式（Ｂ１）で表される化合物が過
剰に反応することを抑制する観点から１００モル％～１２０モル％であることがより好ま
しい。
【００４０】
　また、熱反応性基を有する化合物の付加及び置換反応として、塩基を用いる求核置換反
応を挙げることができる。例えば、前述の一般式（Ａ１）及び一般式（Ｂ１）を塩基の存
在下で反応させることができる。塩基としては、アルキルマグネシウム、アルキルリチウ
ムなどのアルキル金属試薬、ナトリウムヒドリドなどのヒドリド試薬、水酸化カリウムな
どの無機強塩基が挙げられる。該反応は溶媒の存在下で行うことができ、溶媒としてＮ，
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Ｎ－ジメチルホルムアミド、Ｎ－メチルピペリジノンなどのアミド溶媒、テトラヒドロフ
ラン、ジイソプロピルエーテル、ジオキサンなどのエーテル溶媒、トルエン、キシレン、
メシチレンなどの芳香族炭化水素溶媒が挙げられ、反応性向上の観点から好ましくはアミ
ド溶媒である。これらの溶媒を用いる場合、一般式（Ａ１）の化合物は１ｍｏｌ／Ｌ～０
．０１ｍｏｌ／Ｌの濃度で反応させる事が好ましく、より好ましくは０．５～０．１ｍｏ
ｌ／Ｌである。該反応における温度は室温～２５０℃が好ましく、１００℃～１８０℃が
より好ましい。
　一般式（Ａ１）で表される化合物に対し一般式（Ｂ１）で表される化合物の使用量は１
００モル％～５００モル％であることが好ましく、一般式（Ｂ１）で表される化合物を充
分に反応させる観点から１２０モル％～２５０モル％であることがより好ましい。
【００４１】
　本発明の一の態様において、有機電界発光素子用材料が、下記一般式（１）で表される
有機電界発光素子用材料であることが好ましい。
　一般式（１）で表される化合物は、トリアリールアミン部位を有し、高い正孔注入性及
び輸送性を有する。
【００４２】
【化８】

【００４３】
（一般式（１）中、Ｒ1はそれぞれ独立に置換基を表す。ｌはそれぞれ独立に０～５の整
数を表す。ｍ３は０以上の整数を表す。）
【００４４】
　Ｒ1が表す置換基としては、一般式（Ａ１）の環Ｑが有してもよい置換基と同様であり
、好ましい範囲も同じである。
　ｌはそれぞれ独立に０～５の整数を表し、０又は１が好ましい。
【００４５】
　本発明の他の態様において、有機電界発光素子用材料が、下記一般式（２）で表される
有機電界発光素子用材料であることが好ましい。
　一般式（２）で表される化合物はアリールアミンユニットを複数有し、また重合性部位
を複数有するため、均一な製膜性と正孔輸送性に特に優れる。
【００４６】
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【化９】

【００４７】
（一般式（２）中、ｍ１、及びｍ２はそれぞれ独立に０以上の整数を表す。ｍ１、及びｍ
２が同時に０を表すことはない。ｎ１、及びｎ２はそれぞれ独立に０～１０の整数を表す
。Ｑ１～Ｑ４はそれぞれ独立に縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又は芳香族ヘ
テロ環を表す。Ｌは単結合又は二価の連結基を表す。）
【００４８】
　Ｑ１～Ｑ４はそれぞれ独立に縮環していてもよい６員の芳香族炭化水素環又は芳香族ヘ
テロ環を表し、置換基を有していてもよい。Ｑ１～Ｑ４は一般式（Ａ１）におけるＱと同
義であり、好ましいものも同様である。
　ｎ１、及びｎ２はそれぞれ独立に０～１０の整数を表し、一般式（Ａ１）におけるｍと
同義であり、好ましい範囲も同様である。
　ｍ１、及びｍ２はそれぞれ独立に０以上の整数を表し、１～４が好ましく、１がより好
ましい。
【００４９】
　Ｌは単結合又は二価の連結基を表す。Ｌが表す二価の連結基としては、酸素原子、硫黄
原子、又は窒素原子を含んでもよい２価の炭化水素基であることが好ましく、酸素原子、
硫黄原子、又は窒素原子を含んでもよい、アルキレン基、シクロアルキレン基、シリレン
基、アリーレン基、及びこれらを組み合わせて得られる２価の基であることがより好まし
い。
　アルキレン基としては、炭素数１～１０のアルキレン基が好ましく、具体的には、メチ
レン基、エチレン基、プロピレン基、ブチレン基、ペンチレン基、ジメチルメチレン基、
ジエチルメチレン基、ジフェニルメチレン基などが挙げられ、好ましくは、ジメチルメチ
レン基、ジエチルメチレン基、ジフェニルメチレン基である。
【００５０】
　シクロアルキレン基としては、炭素数１～１０のシクロアルキレン基が好ましく、具体
的には、シクロプロピレン基、シクロブチレン基、シクロペンチレン基、シクロヘキシレ
ン基、シクロヘプチレン基、などが挙げられ、好ましくは、シクロペンチレン基、シクロ
ヘキシレン基、シクロヘプチレン基である。
【００５１】
　シリレン基としては、好ましくは炭素数１～１０のアルキル基又は炭素数６～１０のア
リール基が置換したシリレン基であり、より好ましくはジメチルシリレン基、ジエチルシ
リレン基、ジフェニルシリレン基であり、更に好ましくはジフェニルシリレン基である。
　アリーレン基、としては、フェニレン基、ナフチレン基、ビフェニレン基、フルオレニ
レン基、フェナントリレン基、ピレニレン基、トリフェニレニレン基、などが挙げられ、
ペンダント基導入率、及び電荷輸送性の向上という理由から、好ましくは、フェニレン基
、ナフチレン基、ビフェニレン基、フルオレニレン基、フェナントリレン基、などが挙げ
られ、最も好ましくはフェニレン基、ナフチレン基である。
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【００５２】
　Ｌは電荷輸送部位を含んでもよい。ここで電荷輸送部位とは、正孔の移動度が１０-6～
１００ｃｍ／Ｖｓ、若しくは、電子の移動度が１０-6～１００ｃｍ／Ｖｓの構造部位を意
味する。電荷輸送部位としては、正孔輸送部位、電子輸送部位、バイポーラ性輸送性部位
等が挙げられる。
　正孔輸送部位としては、トリアリールアミン誘導体であるＮＰＤ、ＴＰＤなどの誘導体
やカルバゾール誘導体、金属フタロシアニン誘導体、ピロール誘導体、チオフェン誘導体
等の公知の化合物から誘導される１価の基又は２価の連結基が挙げられる。
　電子輸送部位としては、オキサジアゾール誘導体、トリアジン誘導体、フェナントレン
誘導体、トリフェニレン誘導体、シロール誘導体、Ａｌ錯体、Ｚｎ錯体等の公知の化合物
から誘導される１価の基又は２価の連結基が挙げられる。
　バイポーラ性輸送性部位としては、ベンゾオキサゾール誘導体、アントラセン誘導体、
ペリレン誘導体、テトラセン誘導体等の公知の化合物から誘導される１価の基又は２価の
連結基が挙げられる。
　Ｌの具体例を以下に示すが、本発明においてはこれらに限定されない。
【００５３】
【化１０】

【００５４】
　本発明の有機電界発光素子用材料は、反応性基を有しており、重合によりポリマー化し
て用いてもよく、モノマーのまま用いてもよい。また、モノマーの状態で製膜し重合させ
てポリマー膜としてもよい。この時の重合方法は従来公知の方法をいずれも好適に用いる
事ができ、またいくつかの重合手段を併用してもよい。例えば、本発明の材料を熱により
重合させた後、更に光照射によって重合を促進させてもよい。好ましくは生産工程の簡略
化の観点から熱により重合させる事が好ましい。
　重合によりポリマー化して用いる場合、単独で重合体とすることも、他のモノマーとの
共重合体とすることもできる。
　ポリマー中における本発明の有機電界発光素子用材料に対応する構造（繰り返し単位）
の含有量は、共重合体中の全繰り返し単位に対し、５～９９ｍｏｌ％が好ましく、より好
ましくは５０～９５ｍｏｌ％、更に好ましくは７５～９０ｍｏｌ％である。
【００５５】
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　本発明の有機電界発光素子用材料を含むポリマーの重量平均分子量は、ＧＰＣ法により
ポリスチレン換算値として、好ましくは１０００～１０万の範囲であり、より好ましくは
１２００～５００００、更により好ましくは２０００～３００００である。重量平均分子
量を、１０００～１０万とすることにより、溶媒への溶解性と成膜性の向上が両立できる
。
【００５６】
　分散度（分子量分布）は、通常１．１～３．０であり、好ましくは１．２～２．０の範
囲のものが使用される。分子量分布の小さいものほど、電荷（正孔／電子）輸送の移動度
に優れる。
【００５７】
　本発明の有機電界発光素子用材料の具体例を以下に示すが、本発明においてはこれらに
限定されない。
【００５８】
【化１１】

【００５９】
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【化１３】

【００６１】
〔有機電界発光素子用材料と、溶媒とを含む組成物〕
　有機電界発光素子用材料の組成物中の含有量は、組成物の全固形分を基準として、５～
５０質量％が好ましく、より好ましくは１０～４０質量％、更に好ましくは１０～３０質
量％である。
【００６２】
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　〔溶媒〕
　前記有機電界発光素子用材料を溶解させて組成物を調製する際に使用することができる
溶媒としては、例えば、芳香族炭化水素系溶媒、アルコール系溶媒、ケトン系溶媒、脂肪
族炭化水素系溶媒、アミド系溶媒等の公知の有機溶媒を挙げることができる。
【００６３】
　芳香族炭化水素系溶媒としては、例えば、ベンゼン、トルエン、キシレン、トリメチル
ベンゼン、テトラメチルベンゼン、クメンエチルベンゼン、メチルプロピルベンゼン、メ
チルイソプロピルベンゼン、等が挙げられ、トルエン、キシレン、クメン、トリメチルベ
ンゼンがより好ましい。芳香族炭化水素系溶媒の比誘電率は通常、３以下である。
【００６４】
　アルコール系溶媒としては、メタノール、エタノール、ブタノール、ベンジルアルコー
ル、シクロヘキサノール等が挙げられ、ブタノール、ベンジルアルコール、シクロヘキサ
ノールがより好ましい。アルコール系溶媒の比誘電率は通常、１０～４０である。
　ケトン系溶媒としては、１－オクタノン、２－オクタノン、１－ノナノン、２－ノナノ
ン、アセトン、４－ヘプタノン、１－ヘキサノン、２－ヘキサノン、ジイソブチルケトン
、シクロヘキサノン、メチルシクロヘキサノン、フェニルアセトン、メチルエチルケトン
、メチルイソブチルケトン、アセチルアセトン、アセトニルアセトン、イオノン、ジアセ
トニルアルコール、アセチルカービノール、アセトフェノン、メチルナフチルケトン、イ
ソホロン、プロピレンカーボネート等が挙げられ、メチルイソブチルケトン、プロピレン
カーボネートが好ましい。ケトン系溶媒の比誘電率は通常、１０～９０である。
　脂肪族炭化水素系溶媒としては、ペンタン、ヘキサン、オクタン、デカン等が挙げられ
、オクタン、デカンが好ましい。脂肪族炭化水素系溶媒の比誘電率は通常、１．５～２．
０である。
　アミド系溶媒としては、Ｎ－メチル－２－ピロリドン、Ｎ－エチル－２－ピロリドン、
Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、１、３－ジメチル－２
－イミダゾリジノン等が挙げられ、Ｎ－メチル－２－ピロリドン、１、３－ジメチル－２
－イミダゾリジノンが好ましい。アミド系溶媒の比誘電率は通常、３０～４０である。
　本発明に於いては、上記溶剤を単独で使用してもよいし、２種類以上を併用してもよい
。
【００６５】
　本発明においては、芳香族炭化水素系溶媒（以下、“第一の溶媒”ともいう）と、第一
の溶媒より比誘電率の高い第二の溶媒とを混合して使用してもよい。このような混合溶媒
を使用することで、アルコキシシランの加水分解が促進され、縮合の反応性が向上する。
　第二の溶媒としては、アルコール系溶媒、アミド系溶媒、ケトン系溶媒を使用すること
が好ましく、アルコール系溶媒を使用することがより好ましい。
　第一の溶媒と第二の溶媒との混合比（質量）は、１／９９～９９／１、好ましくは１０
／９０～９０／１０、更に好ましくは２０／８０～７０／３０である。第一の溶媒を６０
質量％以上含有する混合溶媒がポリマーの析出防止の観点で特に好ましい。
【００６６】
　〔膜の形成〕
　本発明は、本発明の組成物を塗布し、塗布された該組成物を加熱又は光照射することに
より形成された膜にも関する。また本発明の組成物から形成される膜は、電荷輸送層とし
て有用である。本発明の組成物を塗布し、塗布された該組成物を加熱することにより、電
荷輸送層を形成することができる。
　電荷輸送層としては、膜厚５～５０ｎｍで使用されることが好ましく、より好ましくは
、膜厚５～４０ｎｍで使用されることが好ましい。組成物中の固形分濃度を適切な範囲に
設定して適度な粘度をもたせ、塗布性、成膜性を向上させることにより、このような膜厚
とすることができる。
　電荷輸送層としては、正孔輸送層、電子輸送層、励起子ブロック層、正孔ブロック層、
電子フブロック層であることが好ましく、より好ましくは正孔輸送層、励起子ブロック層
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であり、更に好ましくは正孔輸送層である。
　本発明の組成物中の全固形分濃度は、一般的には０．０５～３０質量％、より好ましく
は０．１～２０質量％、更に好ましくは０．１～１０質量％である。
　本発明の組成物中の粘度は、一般的には１～３０ｍＰａ・ｓ、より好ましくは１．５～
２０ｍＰａ・ｓ、更に好ましくは１．５～１５ｍＰａ・ｓである。
【００６７】
　本発明の組成物は、上記の成分を所定の有機溶媒に溶解し、フィルター濾過した後、次
のように所定の支持体又は層上に塗布して用いる。フィルター濾過に用いるフィルターの
ポアサイズは２．０μｍ以下、より好ましくは０．５μｍ以下、更に好ましくは０．３μ
ｍ以下のポリテトラフロロエチレン製、ポリエチレン製、ナイロン製のものが好ましい。
【００６８】
　本発明の組成物の塗布方法は特に限定されず、従来公知のいかなる塗布方法によっても
形成可能である。例えば、インクジェット法、スプレーコート法、スピンコート法、バー
コート法、転写法、印刷法等が挙げられる。
【００６９】
　本発明の組成物の塗布後、加熱又は光照射することにより、重合反応が進行し、ポリマ
ーを形成することができる。
　塗布後の加熱温度及び時間は、重合反応が進行する限り特に限定されないが、加熱温度
は一般的に１００℃～２００℃であり、好ましくは１２０℃～１６０℃がより好ましい。
加熱時間は一般的に１分～１２０分であり、１分～６０分が好ましく、より好ましくは１
分～３０分である。
【００７０】
　また、ＵＶ照射による重合反応、白金触媒による重合反応、塩化鉄などの鉄触媒による
重合反応等が挙げられる。これら重合方法は、加熱による重合方法と併用してもよい。
【００７１】
　〔有機電界発光素子〕
　本発明における有機電界発光素子について詳細に説明する。
　本発明における有機電界発光素子は、基板上に、陽極及び陰極からなる一対の電極と、
該電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層とを有する有機電界発光素子であって、
　前記有機層のいずれか少なくとも一層に本発明の有機電界発光素子用材料を含む有機電
界発光素子である。有機層は正孔輸送層、正孔注入層、電子ブロック層を含み、該正孔輸
送層、正孔注入層、電子ブロック層のいずれかに本発明の有機電界発光素子用材料を含む
ことが好ましい。
　また、本発明の組成物から形成される膜を有する有機電界発光素子にも関する。
　更に、一対の電極間にある有機層の少なくとも一層が、塗布法により形成されることが
好ましい。
　より具体的には、本発明における有機電界発光素子は、基板上に、陽極及び陰極を含む
一対の電極と、該電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素
子であって、該少なくとも一層の有機層として本発明の組成物から形成される電荷輸送層
を有する。
【００７２】
　本発明の有機電界発光素子において、発光層は有機層であり、発光層と陽極の間に更に
少なくとも一層の有機層を含むが、これら以外にも更に有機層を有していてもよい。
　発光素子の性質上、陽極及び陰極のうち少なくとも一方の電極は、透明若しくは半透明
であることが好ましい。
　図１は、本発明に係る有機電界発光素子の構成の一例を示している。
　図１に示される本発明に係る有機電界発光素子１０は、支持基板２上において、陽極３
と陰極９との間に発光層６が挟まれている。具体的には、陽極３と陰極９との間に正孔注
入層４、正孔輸送層５、発光層６、正孔ブロック層７、及び電子輸送層８がこの順に積層
されている。
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【００７３】
＜有機層の構成＞
　前記有機層の層構成としては、特に制限はなく、有機電界発光素子の用途、目的に応じ
て適宜選択することができるが、前記透明電極上に又は前記背面電極上に形成されるのが
好ましい。この場合、有機層は、前記透明電極又は前記背面電極上の前面又は一面に形成
される。
　有機層の形状、大きさ、及び厚み等については、特に制限はなく、目的に応じて適宜選
択することができる。
【００７４】
　具体的な層構成として、下記が挙げられるが本発明はこれらの構成に限定されるもので
はない。
　・陽極／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／陰極、
　・陽極／正孔輸送層／発光層／ブロック層／電子輸送層／陰極、
　・陽極／正孔輸送層／発光層／ブロック層／電子輸送層／電子注入層／陰極、
　・陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／電子注入層／陰極。
　・陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／ブロック層／電子輸送層／陰極、
　・陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／ブロック層／電子輸送層／電子注入層／陰
極。
　・陽極／正孔注入層／正孔輸送層／励起子ブロック層／発光層／電子輸送層／電子注入
層／陰極。
　有機電界発光素子の素子構成、基板、陰極及び陽極については、例えば、特開２００８
－２７０７３６号公報に詳述されており、該公報に記載の事項を本発明に適用することが
できる。
【００７５】
＜基板＞
　本発明で使用する基板としては、有機層から発せられる光を散乱又は減衰させない基板
であることが好ましい。有機材料の場合には、耐熱性、寸法安定性、耐溶剤性、電気絶縁
性、及び加工性に優れていることが好ましい。
【００７６】
＜陽極＞
　陽極は、通常、有機層に正孔を供給する電極としての機能を有していればよく、その形
状、構造、大きさ等については特に制限はなく、発光素子の用途、目的に応じて、公知の
電極材料の中から適宜選択することができる。前述のごとく、陽極は、通常透明陽極とし
て設けられる。
【００７７】
＜陰極＞
　陰極は、通常、有機層に電子を注入する電極としての機能を有していればよく、その形
状、構造、大きさ等については特に制限はなく、発光素子の用途、目的に応じて、公知の
電極材料の中から適宜選択することができる。
【００７８】
　基板、陽極、陰極については、特開２００８－２７０７３６号公報の段落番号〔００７
０〕～〔００８９〕に記載の事項を本発明に適用することができる。
【００７９】
＜有機層＞
　本発明における有機層について説明する。
【００８０】
〔有機層の形成〕
　本発明の有機電界発光素子において、各有機層は、蒸着法やスパッタ法等の乾式成膜法
、転写法、印刷法、スピンコート法、バーコート法、インクジェット法、スプレー法等の
溶液塗布プロセスのいずれによっても好適に形成することができる。
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【００８１】
　本発明の組成物から形成される電荷輸送層の他、有機層のいずれか一層は湿式法により
成膜することが特に好ましい。また、他の層については乾式法又は湿式法を適宜選択して
成膜することができる。湿式法を用いると有機層を容易に大面積化することができ、高輝
度で発光効率に優れた発光素子が低コストで効率よく得られ、好ましい。乾式法としては
蒸着法、スパッタ法等が使用でき、湿式法としてはディッピング法、スピンコート法、デ
ィップコート法、キャスト法、ダイコート法、ロールコート法、バーコート法、グラビア
コート法、スプレーコート法、インクジェット法等が使用可能である。これらの成膜法は
有機層の材料に応じて適宜選択できる。湿式法により製膜した場合は製膜した後に乾燥し
てよい。乾燥は塗布層が損傷しないように温度、圧力等の条件を選択して行う。
【００８２】
　上記湿式製膜法（塗布プロセス）で用いる塗布液は通常、有機層の材料と、それを溶解
又は分散するための溶剤からなる。溶剤は特に限定されず、有機層に用いる材料に応じて
選択すればよい。溶剤の具体例としては、ハロゲン系溶剤（クロロホルム、四塩化炭素、
ジクロロメタン、１，２－ジクロロエタン、クロロベンゼン等）、ケトン系溶剤（アセト
ン、メチルエチルケトン、ジエチルケトン、ｎ－プロピルメチルケトン、シクロヘキサノ
ン等）、芳香族系溶剤（ベンゼン、トルエン、キシレン等）、エステル系溶剤（酢酸エチ
ル、酢酸ｎ－プロピル、酢酸ｎ－ブチル、プロピオン酸メチル、プロピオン酸エチル、γ
－ブチロラクトン、炭酸ジエチル等）、エーテル系溶剤（テトラヒドロフラン、ジオキサ
ン等）、アミド系溶剤（ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミド等）、ジメチルス
ルホキシド、アルコール系溶剤（メタノール、プロパノール、ブタノールなど）、水等が
挙げられる。
　なお、塗布液中の溶剤に対する固形分量は特に制限はなく、塗布液の粘度も製膜方法に
応じて任意に選択することができる。
【００８３】
〔発光層〕
　本発明の有機電界発光素子において、発光層は発光材料を含有するが、該発光材料とし
ては、燐光発光性化合物を含有することが好ましい。燐光発光性化合物は、三重項励起子
から発光することができる化合物であれば特に限定されることはない。燐光発光性化合物
としては、オルトメタル化錯体又はポルフィリン錯体を用いるのが好ましく、オルトメタ
ル化錯体を用いるのがより好ましい。ポルフィリン錯体の中ではポルフィリン白金錯体が
好ましい。燐光発光性化合物は単独で使用しても２種以上を併用してもよい。
【００８４】
　本発明でいうオルトメタル化錯体とは、山本明夫著「有機金属化学　基礎と応用」，１
５０頁及び２３２頁，裳華房社（１９８２年）、Ｈ．　Ｙｅｒｓｉｎ著「Ｐｈｏｔｏｃｈ
ｅｍｉｓｔｒｙ　ａｎｄ　Ｐｈｏｔｏｐｈｙｓｉｃｓ　ｏｆ　Ｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏｎ
　Ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ」，７１～７７頁及び１３５～１４６頁，Ｓｐｒｉｎｇｅｒ－Ｖｅ
ｒｌａｇ社（１９８７年）等に記載されている化合物群の総称である。オルトメタル化錯
体を形成する配位子は特に限定されないが、２－フェニルピリジン誘導体、７，８－ベン
ゾキノリン誘導体、２－（２－チエニル）ピリジン誘導体、２－（１－ナフチル）ピリジ
ン誘導体又は２－フェニルキノリン誘導体であるのが好ましい。これら誘導体は置換基を
有してもよい。また、これらのオルトメタル化錯体形成に必須の配位子以外に他の配位子
を有していてもよい。オルトメタル化錯体を形成する中心金属としては、遷移金属であれ
ばいずれも使用可能であり、本発明ではロジウム、白金、金、イリジウム、ルテニウム、
パラジウム等を好ましく用いることができる。中でもイリジウムが特に好ましい。このよ
うなオルトメタル化錯体を含む有機層は、発光輝度及び発光効率に優れている。オルトメ
タル化錯体については、特願２０００－２５４１７１号の段落番号０１５２～０１８０に
もその具体例が記載されている。
【００８５】
　発光材料の少なくとも一種が白金錯体材料又はイリジウム錯体材料であることが好まし
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い。
　本発明においては、白金錯体材料又はイリジウム錯体材料を含むことが好ましく、４座
配位子を有する白金錯体材料又はイリジウム錯体材料を含むことがより好ましく、イリジ
ウム錯体材料を含むことが更に好ましい。
　蛍光発光材料、燐光発光材料については、例えば、特開２００８－２７０７３６の段落
番号〔０１００〕～〔０１６４〕、特開２００７－２６６４５８の段落番号〔００８８〕
～〔００９０〕に詳述されており、これらの公報に記載の事項を本発明に適用することが
できる。
　イリジウム錯体として好ましくは、下記一般式（Ｔ－２）で表されるイリジウム錯体で
ある。
　〔一般式（Ｔ－２）で表される化合物〕
　一般式（Ｔ－２）で表される化合物について説明する。
【００８６】
【化１４】

【００８７】
　（一般式（Ｔ－２）中、ＲT3’～ＲT6’及びＲT3～ＲT6はそれぞれ独立に、水素原子、
アルキル基、アルケニル基、アルキニル基、シアノ基、ペルフルオロアルキル基、トリフ
ルオロビニル基、－ＣＯ2ＲT、－Ｃ（Ｏ）ＲT、－Ｎ（ＲT）2、－ＮＯ2、－ＯＲT、ハロ
ゲン原子、アリール基又はヘテロアリール基を表し、更に置換基Ｔを有していてもよい。
　ＲT3、ＲT4、ＲT5及びＲT6は隣り合う任意の２つが互いに結合して縮合４～７員環を形
成してもよく、該縮合４～７員環は、シクロアルキル、アリール又はヘテロアリールであ
り、該縮合４～７員環は更に置換基Ｔを有していてもよい。
　ＲT3’とＲT6は、－Ｃ（ＲT）2－Ｃ（ＲT）2－、－ＣＲT＝ＣＲT－、－Ｃ（ＲT）2－、
－Ｏ－、－ＮＲT－、－Ｏ－Ｃ（ＲT）2－、－ＮＲT－Ｃ（ＲT）2－及び－Ｎ＝ＣＲT－か
ら選択される連結基によって連結されて環を形成してもよい。
　ＲTはそれぞれ独立に、水素原子、アルキル基、アルケニル基、アルキニル基、ヘテロ
アルキル基、アリール基、又はヘテロアリール基を表し、更に置換基Ｔを有していてもよ
い。
　置換基Ｔはそれぞれ独立に、フッ素原子、－Ｒ’、－ＯＲ’、－Ｎ（Ｒ’）2、－ＳＲ
’、－Ｃ（Ｏ）Ｒ’、－Ｃ（Ｏ）ＯＲ’、－Ｃ（Ｏ）Ｎ（Ｒ’）2、－ＣＮ、－ＮＯ2、－
ＳＯ2、－ＳＯＲ’、－ＳＯ2Ｒ’、又は－ＳＯ3Ｒ’を表し、Ｒ’はそれぞれ独立に、水
素原子、アルキル基、ペルフルオロアルキル基、アルケニル基、アルキニル基、ヘテロア
ルキル基、アリール基又はヘテロアリール基を表す。
　（Ｘ－Ｙ）は、配位子を表す。ｍは１～３の整数、ｎは０～２の整数を表す。ｍ＋ｎは
３である。）
【００８８】
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるアルキル基として、好ましくは総炭素原子
数１～８のアルキル基であり、より好ましくは総炭素原子数１～６のアルキル基であり、
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例えばメチル基、エチル基、ｉ－プロピル基、シクロヘキシル基、ｔ－ブチル基等が挙げ
られる。
　シクロアルキル基としては、置換基を有していてもよく、飽和であっても不飽和であっ
てもよく、置換してもよい基としては、前述の置換基Ｔを挙げることができる。ＲT3’、
ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるシクロアルキル基として、好ましくは環員数４～７の
シクロアルキル基であり、より好ましくは総炭素原子数５～６のシクロアルキル基であり
、例えばシクロペンチル基、シクロヘキシル基等が挙げられる。
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるアルケニル基としては好ましくは炭素数２
～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１０であり、例えば
ビニル、アリル、１－プロペニル、１－イソプロペニル、１－ブテニル、２－ブテニル、
３－ペンテニルなどが挙げられる。
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるアルキニル基としては、好ましくは炭素数
２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１０であり、例え
ばエチニル、プロパルギル、１－プロピニル、３－ペンチニルなどが挙げられる。
【００８９】
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるヘテロアルキル基は前記アルキル基の少な
くとも１つの炭素がＯ、ＮＲT、又はＳに置き換わった基を挙げることができる。
【００９０】
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるハロゲン原子としては、フッ素原子、塩素
原子、臭素原子、ヨウ素原子が挙げられ、フッ素原子であることが好ましい。
【００９１】
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるアリール基としては、好ましくは、炭素数
６から３０の置換若しくは無置換のアリール基であり、より好ましくは炭素数６～２０の
アリール基である。該アリール基としては、例えば、フェニル基、ナフチル基、ビフェニ
ル基、アントリル基、ターフェニル基、フルオレニル基、フェナントリル基、ピレニル基
、トリフェニレニル基、トリル基などが挙げられ、フェニル基、フルオレニル基、ナフチ
ル基、ビフェニル基、アントリル基、又はターフェニル基が好ましく、フェニル基、フル
オレニル基、ナフチル基がより好ましい。
【００９２】
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で表されるヘテロアリール基としては、好ましくは、
炭素数５～８のヘテロアリール基であり、より好ましくは、５又は６員の置換若しくは無
置換のヘテロアリール基であり、例えば、ピリジル基、ピラジニル基、ピリダジニル基、
ピリミジニル基、トリアジニル基、キノリニル基、イソキノリニル基、キナゾリニル基、
シンノリニル基、フタラジニル基、キノキサリニル基、ピロリル基、インドリル基、フリ
ル基、ベンゾフリル基、チエニル基、ベンゾチエニル基、ピラゾリル基、イミダゾリル基
、ベンズイミダゾリル基、トリアゾリル基、オキサゾリル基、ベンズオキサゾリル基、チ
アゾリル基、ベンゾチアゾリル基、イソチアゾリル基、ベンズイソチアゾリル基、チアジ
アゾリル基、イソオキサゾリル基、ベンズイソオキサゾリル基、ピロリジニル基、ピペリ
ジニル基、ピペラジニル基、イミダゾリジニル基、チアゾリニル基、スルホラニル基、カ
ルバゾリル基、ジベンゾフリル基、ジベンゾチエニル基、ピリドインドリル基などが挙げ
られる。好ましい例としては、ピリジル基、ピリミジニル基、イミダゾリル基、チエニル
基であり、より好ましくは、ピリジル基、ピリミジニル基である。
【００９３】
　ＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5及びＲT6として好ましくは、水素原子、アルキル基、シアノ
基、トリフルオロメチル基、ペルフルオロアルキル基、ジアルキルアミノ基、フッ素原子
、アリール基、ヘテロアリール基であり、より好ましくは水素原子、アルキル基、シアノ
基、トリフルオロメチル基、フッ素原子、アリール基であり、更に好ましくは、水素原子
、アルキル基、アリール基である。置換基Ｔとしては、アルキル基、アルコキシ基、フッ
素原子、シアノ基、ジアルキルアミノ基が好ましく、水素原子がより好ましい。
【００９４】
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　ＲT3、ＲT4、ＲT5及びＲT6は隣り合う任意の２つが互いに結合して縮合４～７員環を形
成してもよく、該縮合４～７員環は、シクロアルキル、アリール又はヘテロアリールであ
り、該縮合４～７員環は更に置換基Ｔを有していてもよい。また、該縮合４～７員環は更
に４～７員環により縮合していてもよい。形成されるシクロアルキル、アリール、ヘテロ
アリールの定義及び好ましい範囲はＲT3’、ＲT3、ＲT4、ＲT5、ＲT6で定義したシクロア
ルキル基、アリール基、ヘテロアリール基と同じである。
【００９５】
　ＲT4’は水素原子、アルキル基、アリール基、フッ素原子が好ましく、水素原子がより
好ましい。
　ＲT5’及びＲT6’は水素原子を表すか、又は互いに結合して縮合４～７員環式基を形成
することが好ましく、該縮合４～７員環式基は、シクロアルキル、シクロヘテロアルキル
、アリール、又はヘテロアリールであることがより好ましく、アリールであることが更に
好ましい。
　ＲT4’～Ｒ T6’における置換基Ｔとしてはアルキル基、アルコキシ基、フッ素原子、
シアノ基、アルキルアミノ基、ジアリールアミノ基が好ましく、アルキル基がより好まし
い。
【００９６】
　前記一般式（Ｔ－２）で表される化合物の好ましい形態の一つは、一般式（Ｔ－２）に
おいてＲT3’、ＲT4’、ＲT5’、ＲT6’、ＲT3、ＲT4、ＲT5及びＲT6のうち、隣り合う任
意の２つが互いに結合して縮合環を形成しない場合である。
【００９７】
　ｍは１～３であることが好ましく、２又は３であることがより好ましい。すなわち、ｎ
は０又は１であることが好ましい。錯体中の配位子の種類は１又は２種類から構成される
ことが好ましく、更に好ましくは１種類である。錯体分子内に反応性基を導入する際には
合成容易性という観点から配位子が２種類からなることも好ましい。
【００９８】
　一般式（Ｔ－２）で表される金属錯体は、一般式（Ｔ－２）における下記一般式（Ｔ－
１－Ａ）で表される配位子若しくはその互変異性体と、（Ｘ－Ｙ）で表される配位子若し
くはその互変異性体との組み合わせを含んで構成されるか、該金属錯体の配位子の全てが
下記一般式（Ｔ－１－Ａ）で表される配位子又はその互変異性体のみで構成されていても
よい。
【００９９】
【化１５】

【０１００】
　（一般式（Ｔ－１－Ａ）中、ＲT3’～ＲT6’及びＲT3～ＲT6は、一般式（Ｔ－２）にお
ける、ＲT3’～ＲT6’及びＲT3～ＲT6と同義である。＊はイリジウムへの配位位置を表す
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【０１０１】
　更に従来公知の金属錯体形成に用いられる、所謂配位子として当該業者が周知の配位子
（配位化合物ともいう）を必要に応じて（Ｘ－Ｙ）で表される配位子として有していても
よい。
【０１０２】
　従来公知の金属錯体に用いられる配位子としては、種々の公知の配位子があるが、例え
ば、「Ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ　ａｎｄ　Ｐｈｏｔｏｐｈｙｓｉｃｓ　ｏｆ　Ｃｏ
ｏｒｄｉｎａｔｉｏｎ　Ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ」Ｓｐｒｉｎｇｅｒ－Ｖｅｒｌａｇ社　Ｈ．
Ｙｅｒｓｉｎ著　１９８７年発行、「有機金属化学－基礎と応用－」裳華房社　山本明夫
著　１９８２年発行等に記載の配位子（例えば、ハロゲン配位子（好ましくは塩素配位子
）、含窒素ヘテロアリール配位子（例えば、ビピリジル、フェナントロリンなど）、ジケ
トン配位子（例えば、アセチルアセトンなど）が挙げられる。（Ｘ－Ｙ）で表される配位
子として好ましくは、ジケトン類あるいはピコリン酸誘導体であり、錯体の安定性と高い
発光効率が得られる観点から以下に示されるアセチルアセトネート（ａｃａｃ）であるこ
とが最も好ましい。
【０１０３】
【化１６】

【０１０４】
　＊はイリジウムへの配位位置を表す。
　以下に、（Ｘ－Ｙ）で表される配位子の例を具体的に挙げるが、本発明はこれらに限定
されない。
【０１０５】
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【化１７】

【０１０６】
　上記（Ｘ－Ｙ）で表される配位子の例において、＊は一般式（Ｔ－２）におけるイリジ
ウムへの配位位置を表す。Ｒｘ、Ｒｙ及びＲｚはそれぞれ独立に水素原子又は置換基を表
す。該置換基としては前記置換基群Ａから選ばれる置換基が挙げられる。好ましくは、Ｒ
ｘ、Ｒｚはそれぞれ独立にアルキル基、ペルフルオロアルキル基、フッ素原子、アリール
基のいずれかであり、より好ましくは炭素数１～４のアルキル基、炭素数１～４のペルフ
ルオロアルキル基、フッ素原子、置換されていても良いフェニル基であり、最も好ましく
はメチル基、エチル基、トリフルオロメチル基、フッ素原子、フェニル基である。Ｒｙは
好ましくは水素原子、アルキル基、ペルフルオロアルキル基、フッ素原子、アリール基の
いずれかであり、より好ましくは水素原子、炭素数１～４のアルキル基、置換されていて
も良いフェニル基であり、最も好ましくは水素原子、メチル基のいずれかである。これら
配位子は素子中で電荷を輸送したり励起によって電子が集中する部位ではないと考えられ
るため、Ｒｘ、Ｒｙ、Ｒｚは化学的に安定な置換基であれば良く、本発明の効果にも影響
を及ぼさない。
　錯体合成が容易であるため好ましくは（Ｉ－１）、（Ｉ－４）、（Ｉ－５）であり、最
も好ましくは（Ｉ－１）である。これらの配位子を有する錯体は、対応する配位子前駆体
を用いることで公知の合成例と同様に合成できる。例えば国際公開２００９－０７３２４
５号４６ページに記載の方法と同様に、市販のジフルオロアセチルアセトンを用いて以下
に示す方法で合成する事ができる。
【０１０７】
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【化１８】

【０１０８】
　また、配位子として一般式（Ｉ‐１５）に示すモノアニオン性配位子を用いる事もでき
る。
【０１０９】
【化１９】

【０１１０】
　一般式（Ｉ－１５）におけるＲT7～ＲT10は、一般式（Ｔ－２）におけるＲT3～ＲT6と
同義であり、好ましい範囲も同様である。ＲT7’～ＲT10’は、ＲT3’～ＲT6’と同義で
あり、好ましい範囲もＲT3’～ＲT6’と同様である。＊はイリジウムへの配位位置を表す
。
【０１１１】
　前記一般式（Ｔ－２）で表される化合物の好ましい形態の一つは、下記一般式（Ｔ－３
）で表される場合である。
【０１１２】
【化２０】

【０１１３】
　一般式（Ｔ－３）におけるＲT3’～ＲT6’、ＲT3～ＲT6は、一般式（Ｔ－２）における
ＲT3’～ＲT6’、ＲT3～ＲT6と同義であり、好ましい範囲も同様である。
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　ＲT7～ＲT10は、ＲT3～ＲT6と同義であり、好ましい範囲も同様である。ＲT7’～Ｒ T1

0’は、ＲT3’～ＲT6’と同義であり、好ましい範囲も同様である。
【０１１４】
　前記一般式（Ｔ－２）で表される化合物の好ましい別の形態は、下記一般式（Ｔ－４）
で表される化合物である。
【０１１５】
【化２１】

【０１１６】
　一般式（Ｔ－４）におけるＲT3’～ＲT6’、ＲT3～ＲT6、（Ｘ－Ｙ）、ｍ及びｎは、一
般式（Ｔ－２）におけるＲT3’～ＲT6’、ＲT3～ＲT6、（Ｘ－Ｙ）、ｍ及びｎと同義であ
り、好ましい範囲も同様である。ＲT3’～ＲT6’及びＲT3～ＲT6のうち、０～２つがアル
キル基又はフェニル基で残りが全て水素原子である場合が特に好ましく、ＲT3’～ＲT6’
及びＲT3～ＲT6のうち、１つ又は２つがアルキル基で残りが全て水素原子である場合が更
に好ましい。
【０１１７】
　前記一般式（Ｔ－２）で表される化合物の好ましい別の形態は、下記一般式（Ｔ－５）
で表される化合物である。
【０１１８】

【化２２】

【０１１９】
　一般式（Ｔ－５）におけるＲT3’～ＲT7’、ＲT3～ＲT6、（Ｘ－Ｙ）、ｍ及びｎは、一
般式（Ｔ－２）におけるＲT3’～ＲT6’、ＲT3～ＲT6、（Ｘ－Ｙ）、ｍ及びｎと同義であ
り、好ましいものも同様である。
【０１２０】
　一般式（Ｔ－２）で表される化合物の好ましい別の形態は、下記一般式（Ｔ－６）で表
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【０１２１】
【化２３】

【０１２２】
　一般式（Ｔ－６）中、Ｒ1a～Ｒ1iの定義や好ましい範囲は一般式（Ｔ－２）におけるＲ

T3～ＲT6におけるものと同様である。またＲ1a～Ｒ1iのうち、０～２つがアルキル基又は
アリール基で残りが全て水素原子である場合が特に好ましい。（Ｘ－Ｙ）、ｍ、及びｎの
定義や好ましい範囲は一般式（Ｔ－２）における（Ｘ－Ｙ）、ｍ、及びｎと同様である。
【０１２３】
　イリジウム錯体材料の好ましい具体例を以下に列挙するが、以下に限定されるものでは
ない。
【０１２４】
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【化２４】

【０１２５】
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【０１２６】
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【化２６】

【０１２７】
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【化２７】

【０１２８】
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【化２８】

【０１２９】
　上記一般式（Ｔ－２）で表される化合物として例示した化合物は、特開２００９－９９
７８３号公報に記載の方法や、米国特許７２７９２３２号等に記載の種々の方法で合成で
きる。合成後、カラムクロマトグラフィー、再結晶等による精製を行った後、昇華精製に
より精製することが好ましい。昇華精製により、有機不純物を分離できるだけでなく、無
機塩や残留溶媒等を効果的に取り除くことができる。
【０１３０】
　一般式（Ｔ－２）で表される化合物は、発光層に含有されるが、その用途が限定される
ことはなく、更に有機層内のいずれの層に更に含有されてもよい。
【０１３１】
　白金錯体としては具体的には、特開２００５－３１０７３３号公報の〔０１４３〕～〔
０１５２〕、〔０１５７〕～〔０１５８〕、〔０１６２〕～〔０１６８〕に記載の化合物
、特開２００６－２５６９９９号公報の〔００６５〕～〔００８３〕に記載の化合物、特
開２００６－９３５４２号公報の〔００６５〕～〔００９０〕に記載の化合物、特開２０
０７－７３８９１号公報の〔００６３〕～〔００７１〕に記載の化合物、特開２００７－
３２４３０９号公報の〔００７９〕～〔００８３〕に記載の化合物、特開２００６－９３
５４２号公報の〔００６５〕～〔００９０〕に記載の化合物、特開２００７－９６２５５
号公報の〔００５５〕～〔００７１〕に記載の化合物、特開２００６－３１３７９６号公
報の〔００４３〕～〔００４６〕が挙げられ、その他以下に例示する白金錯体が挙げられ
る。
【０１３２】
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【０１３３】
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【化３０】

【０１３４】
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【化３１】

【０１３５】
　これらの白金錯体化合物は、例えば、Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅ
ｍｉｓｔｒｙ　５３，７８６，（１９８８）、Ｇ．Ｒ．Ｎｅｗｋｏｍｅ　ｅｔ　ａｌ．）
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の、７８９頁、左段５３行～右段７行に記載の方法、７９０頁、左段１８行～３８行に記
載の方法、７９０頁、右段１９行～３０行に記載の方法及びその組み合わせ、Ｃｈｅｍｉ
ｓｃｈｅ　Ｂｅｒｉｃｈｔｅ　１１３，２７４９（１９８０）、Ｈ．Ｌｅｘｙほか）の、
２７５２頁、２６行～３５行に記載の方法等、種々の手法で合成できる。
【０１３６】
　発光層中の発光材料は、発光層中に一般的に発光層を形成する全化合物質量に対して、
０．１質量％～５０質量％含有されるが、耐久性、外部量子効率の観点から１質量％～５
０質量％含有されることが好ましく、２質量％～４０質量％含有されることがより好まし
い。
【０１３７】
　本発明で用いるオルトメタル化錯体は、Ｉｎｏｒｇ．Ｃｈｅｍ．，３０，１６８５，１
９９１、Ｉｎｏｒｇ．Ｃｈｅｍ．，２７，３４６４，１９８８、Ｉｎｏｒｇ．Ｃｈｅｍ．
，３３，５４５，１９９４、Ｉｎｏｒｇ．Ｃｈｉｍ．Ａｃｔａ，１８１，２４５，１９９
１、Ｊ．Ｏｒｇａｎｏｍｅｔ．Ｃｈｅｍ．，３３５，２９３，１９８７、Ｊ．Ａｍ．Ｃｈ
ｅｍ．Ｓｏｃ．，１０７，１４３１，１９８５等に記載の公知の手法で合成することがで
きる。
【０１３８】
　発光層中の燐光発光性化合物の含有量は特に制限されないが、例えば０．１～７０質量
％であり、１～２０質量％であるのが好ましい。燐光発光性化合物の含有量が０．１質量
％未満であるか、又は７０質量％を超えると、その効果が十分に発揮されない場合がある
。
【０１３９】
　本発明において、発光層は必要に応じてホスト化合物を含有してもよい。
【０１４０】
　上記ホスト化合物とは、その励起状態から燐光発光性化合物へエネルギー移動が起こり
、その結果、該燐光発光性化合物を発光させる化合物である。その具体例としては、カル
バゾール誘導体、トリアゾール誘導体、オキサゾール誘導体、オキサジアゾール誘導体、
イミダゾール誘導体、ポリアリールアルカン誘導体、ピラゾリン誘導体、ピラゾロン誘導
体、フェニレンジアミン誘導体、アリールアミン誘導体、アミノ置換カルコン誘導体、ス
チリルアントラセン誘導体、フルオレノン誘導体、ヒドラゾン誘導体、スチルベン誘導体
、シラザン誘導体、芳香族第三級アミン化合物、スチリルアミン化合物、芳香族ジメチリ
デン化合物、ポルフィリン化合物、アントラキノジメタン誘導体、アントロン誘導体、ジ
フェニルキノン誘導体、チオピランジオキシド誘導体、カルボジイミド誘導体、フルオレ
ニリデンメタン誘導体、ジスチリルピラジン誘導体、ナフタレンペリレン等の複素環テト
ラカルボン酸無水物、フタロシアニン誘導体、８－キノリノール誘導体の金属錯体、メタ
ルフタロシアニン、ベンゾオキサゾールやベンゾチアゾール等を配位子とする金属錯体、
ポリシラン化合物、ポリ（Ｎ－ビニルカルバゾール）誘導体、アニリン共重合体、チオフ
ェンオリゴマー、ポリチオフェン等の導電性高分子、ポリチオフェン誘導体、ポリフェニ
レン誘導体、ポリフェニレンビニレン誘導体、ポリフルオレン誘導体等が挙げられる。ホ
スト化合物は１種単独で使用しても２種以上を併用してもよい。
【０１４１】
　発光層の厚みは１０～２００ｎｍとするのが好ましく、２０～８０ｎｍとするのがより
好ましい。厚みが２００ｎｍを超えると駆動電圧が上昇する場合があり、１０ｎｍ未満で
あると発光素子が短絡する場合がある。
【０１４２】
（電荷輸送層）
　電荷輸送層とは、有機電界発光素子に電圧を印加した際に電荷移動が起こる層をいう。
具体的には正孔注入層、正孔輸送層、電子ブロック層、発光層、正孔ブロック層、電子輸
送層又は電子注入層が挙げられる。好ましくは、正孔注入層、正孔輸送層、電子ブロック
層又は発光層である。塗布法により形成される電荷輸送層が正孔注入層、正孔輸送層、電
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子ブロック層又は発光層であれば、低コストかつ高効率な有機電界発光素子の製造が可能
となる。また、電荷輸送層として、より好ましくは、正孔注入層、正孔輸送層又は電子ブ
ロック層である。
【０１４３】
（正孔注入層、正孔輸送層）
　本発明の有機電界発光素子は、正孔注入層、及び正孔輸送層を有してもよい。正孔注入
層、及び正孔輸送層は、陽極又は陽極側から正孔を受け取り陰極側に輸送する機能を有す
る層である。
　正孔注入層、正孔輸送層については、例えば、特開２００８－２７０７３６、特開２０
０７－２６６４５８に詳述されており、これらの公報に記載の事項を本発明に適用するこ
とができる。
【０１４４】
（電子注入層、電子輸送層）
　本発明の有機電界発光素子は、電子注入層、及び電子輸送層を有してもよい。電子注入
層、及び電子輸送層は、陰極又は陰極側から電子を受け取り陽極側に輸送する機能を有す
る層である。これらの層に用いる電子注入材料、電子輸送材料は低分子化合物であっても
高分子化合物であってもよい。
　電子注入層、電子輸送層については、例えば、特開２００８－２７０７３６、特開２０
０７－２６６４５８に詳述されており、これらの公報に記載の事項を本発明に適用するこ
とができる。
【０１４５】
（正孔ブロック層）
　正孔ブロック層は、陽極側から発光層に輸送された正孔が、陰極側に通りぬけることを
防止する機能を有する層である。本発明において、発光層と陰極側で隣接する有機層とし
て、正孔ブロック層を設けることができる。
　正孔ブロック層を構成する有機化合物の例としては、アルミニウム（ＩＩＩ）ビス（２
－メチル－８－キノリナト）４－フェニルフェノレート（Ａｌｕｍｉｎｕｍ（ＩＩＩ）ｂ
ｉｓ（２－ｍｅｔｈｙｌ－８－ｑｕｉｎｏｌｉｎａｔｏ）４－ｐｈｅｎｙｌｐｈｅｎｏｌ
ａｔｅ（ＢＡｌｑと略記する））等のアルミニウム錯体、トリアゾール誘導体、２，９－
ジメチル－４，７－ジフェニル－１，１０－フェナントロリン（２，９－Ｄｉｍｅｔｈｙ
ｌ－４，７－ｄｉｐｈｅｎｙｌ－１，１０－ｐｈｅｎａｎｔｈｒｏｌｉｎｅ（ＢＣＰと略
記する））等のフェナントロリン誘導体、トリフェニレン誘導体、カルバゾール誘導体等
が挙げられる。
　正孔ブロック層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２
００ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。
　正孔ブロック層は、上述した材料の一種又は二種以上からなる単層構造であってもよい
し、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０１４６】
（電子ブロック層）
　電子ブロック層は、陰極側から発光層に輸送された電子が、陽極側に通りぬけることを
防止する機能を有する層である。本発明において、発光層と陽極側で隣接する有機層とし
て、電子ブロック層を設けることができる。
　電子ブロック層を構成する有機化合物の例としては、例えば前述の正孔輸送材料として
挙げたものが適用できる。
　電子ブロック層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２
００ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。
　電子ブロック層は、上述した材料の一種又は二種以上からなる単層構造であってもよい
し、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０１４７】
（励起子ブロック層の説明）
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　励起子ブロック層は、発光層と正孔輸送層の界面、若しくは発光層と電子輸送層の界面
のいずれか一方、又は両方に形成する層であり、発光層中で生成した励起子が正孔輸送層
や電子輸送層へ拡散し、発光することなく失活するのを防止する層のことである。励起子
ブロック層としては、カルバゾール誘導体からなることが好ましい。
【０１４８】
〔その他の有機層〕
　本発明の有機電界発光素子は、特開平７－８５９７４号、同７－１９２８６６号、同８
－２２８９１号、同１０－２７５６８２号、同１０－１０６７４６号等に記載の保護層を
有していてもよい。保護層は発光素子の最上面に形成する。ここで最上面とは、基材、透
明電極、有機層及び背面電極をこの順に積層する場合には背面電極の外側表面を指し、基
材、背面電極、有機層及び透明電極をこの順に積層する場合には透明電極の外側表面を指
す。保護層の形状、大きさ、厚み等は特に限定されない。保護層をなす材料は、水分や酸
素等の発光素子を劣化させ得るものが素子内に侵入又は透過するのを抑制する機能を有し
ているものであれば特に限定されず、酸化ケイ素、二酸化ケイ素、酸化ゲルマニウム、二
酸化ゲルマニウム等が使用できる。
【０１４９】
　保護層の形成方法は特に限定はなく、例えば真空蒸着法、スパッタリング法、反応性ス
パッタリング法、分子センエピタキシ法、クラスターイオンビーム法、イオンプレーティ
ング法、プラズマ重合法、プラズマＣＶＤ法、レーザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、コーティ
ング法等が適用できる。
【０１５０】
〔封止〕
　また、有機電界発光素子には水分や酸素の侵入を防止するための封止層を設けるのが好
ましい。封止層を形成する材料としては、テトラフルオロエチレンと少なくとも１種のコ
モノマーとの共重合体、共重合主鎖に環状構造を有する含フッ素共重合体、ポリエチレン
、ポリプロピレン、ポリメチルメタクリレート、ポリイミド、ポリユリア、ポリテトラフ
ルオロエチレン、ポリクロロトリフルオロエチレン、ポリジクロロジフルオロエチレン、
クロロトリフルオロエチレン又はジクロロジフルオロエチレンと他のコモノマーとの共重
合体、吸水率１％以上の吸水性物質、吸水率０．１％以下の防湿性物質、金属（Ｉｎ、Ｓ
ｎ、Ｐｂ、Ａｕ、Ｃｕ、Ａｇ、Ａｌ、Ｔｌ、Ｎｉ等）、金属酸化物（ＭｇＯ、ＳｉＯ、Ｓ
ｉＯ2、Ａｌ2Ｏ3、ＧｅＯ、ＮｉＯ、ＣａＯ、ＢａＯ、Ｆｅ2Ｏ3、Ｙ2Ｏ3、ＴｉＯ2等）、
金属フッ化物（ＭｇＦ2、ＬｉＦ、ＡｌＦ3、ＣａＦ2等）、液状フッ素化炭素（パーフル
オロアルカン、パーフルオロアミン、パーフルオロエーテル等）、該液状フッ素化炭素に
水分や酸素の吸着剤を分散させたもの等が使用可能である。
【０１５１】
　本発明の有機電界発光素子は、陽極と陰極との間に直流（必要に応じて交流成分を含ん
でもよい）電圧（通常２ボルト～１５ボルト）、又は直流電流を印加することにより、発
光を得ることができる。
【０１５２】
　本発明の有機電界発光素子の駆動方法については、特開平２－１４８６８７号、同６－
３０１３５５号、同５－２９０８０号、同７－１３４５５８号、同８－２３４６８５号、
同８－２４１０４７号の各公報、特許第２７８４６１５号、米国特許５８２８４２９号、
同６０２３３０８号の各明細書、等に記載の駆動方法を適用することができる。
【０１５３】
（本発明の素子の用途）
　本発明の素子は、表示素子、ディスプレイ、バックライト、電子写真、照明光源、記録
光源、露光光源、読み取り光源、標識、看板、インテリア、又は光通信等に好適に利用で
きる。特に、照明装置、表示装置等の発光輝度が高い領域で駆動されるデバイスに好まし
く用いられる。
【０１５４】
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　次に、図２を参照して本発明の発光装置について説明する。
　図２は、本発明の発光装置の一例を概略的に示した断面図である。図１の発光装置２０
は、透明基板（基板）２、有機電界発光素子１０、封止容器１６等により構成されている
。
【０１５５】
　有機電界発光素子１０は、基板２上に、陽極（第一電極）３、有機層１１、陰極（第二
電極）９が順次積層されて構成されている。また、陰極９上には、保護層１２が積層され
ており、更に、保護層１２上には接着層１４を介して封止容器１６が設けられている。な
お、各電極３、９の一部、隔壁、絶縁層等は省略されている。
　ここで、接着層１４としては、エポキシ樹脂等の光硬化型接着剤や熱硬化型接着剤を用
いることができ、例えば熱硬化性の接着シートを用いることもできる。
【０１５６】
　本発明の発光装置の用途は特に制限されるものではなく、例えば、照明装置のほか、テ
レビ、パーソナルコンピュータ、携帯電話、電子ペーパ等の表示装置とすることができる
。
【０１５７】
（照明装置）
　次に、図３を参照して本発明の照明装置について説明する。
　図３は、本発明の照明装置の一例を概略的に示した断面図である。本発明の照明装置４
０は、図３に示すように、前述した有機ＥＬ素子１０と、光散乱部材３０とを備えている
。より具体的には、照明装置４０は、有機ＥＬ素子１０の基板２と光散乱部材３０とが接
触するように構成されている。
　光散乱部材３０は、光を散乱できるものであれば特に制限されないが、図３においては
、透明基板３１に微粒子３２が分散した部材とされている。透明基板３１としては、例え
ば、ガラス基板を好適に挙げることができる。微粒子３２としては、透明樹脂微粒子を好
適に挙げることができる。ガラス基板及び透明樹脂微粒子としては、いずれも、公知のも
のを使用できる。このような照明装置４０は、有機電界発光素子１０からの発光が散乱部
材３０の光入射面３０Ａに入射されると、入射光を光散乱部材３０により散乱させ、散乱
光を光出射面３０Ｂから照明光として出射するものである。
【実施例】
【０１５８】
　以下に実施例を挙げて本発明を更に具体的に説明する。以下の実施例に示す材料、試薬
、物質量とその割合、操作等は本発明の主旨から逸脱しない限り適宜変更することができ
る。従って本発明の範囲は以下の具体例に制限されるものではない。
【０１５９】
　＜化合物Ｐ－１の合成＞
【０１６０】
【化３２】

【０１６１】
　α－ナフチルアミン２５．０ｇ、４，４’－ジブロモビフェニル２２．７ｇ、ビス（ジ
ベンジリデンアセトン）パラジウム０．２１ｇ、ジフェニルホスフィノフェロセン０．３
ｇ、ｔ－ブトキシナトリウム２１．０ｇをトルエン（２００ｍＬ）中８．５時間加熱還流
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殿物をろ別した。これを水洗した後、エタノール１５０ｍＬで洗い、次いで酢酸エチル１
５０ｍＬで２回洗浄し、化合物Ｐ－１を得た。乾燥後の質量は４８．８ｇ（収率６４％）
であった。
　化合物Ｐ－１（２０ｇ）を０．０７Ｐａで昇華精製を行った。１０％質量減少点は２９
５℃であり、昇華後、化合物Ｐ－１の質量は１４．２ｇ（７１％）であった。
【０１６２】
　＜化合物１の合成＞
【０１６３】
【化３３】

【０１６４】
　昇華精製した化合物Ｐ－１　１０．０ｇ、ｐ－ブロモスチレン１０．１ｇ、ビス（ジベ
ンジリデンアセトン）パラジウム０．５３ｇ、２－ジメチルアミノ－２’－ジシクロヘキ
シルホスフィノビフェニル０．３９ｇ、ｔ－ブトキシナトリウム６．６ｇをトルエン（１
１５ｍＬ）中８０℃で１．５時間攪拌した。反応溶液を冷却後酢酸エチルで抽出した。得
られた有機相を濃縮し、ヘキサン／酢酸エチルを展開溶媒としてカラムクロマトグラフィ
ーにより精製を行い化合物１を得た（以下、化合物１－１と称する）。乾燥後の質量は７
．４ｇ（収率５０．２％）であった。
　また、同様に昇華精製前の化合物Ｐ－１　１０．０ｇを用いて同様に反応を行い化合物
１を得た（以下、化合物１－２と称する）。乾燥後の質量は７．０ｇ（収率４７．５％）
であった。
【０１６５】
　以下の実施例及び比較例で使用した化合物の構造を以下に記載する。
　化合物１～４は全てＰ－１を前駆体として合成し、昇華精製したＰ－１を前駆体として
合成したものをそれぞれ化合物１－１～４－１、昇華精製しないＰ－１を前駆体として合
成したものをそれぞれ化合物１－２～４－２と称する。
　化合物５及び６はＰ－５を前駆体として合成し、昇華精製したＰ－５を前駆体として合
成したものをそれぞれ化合物５－１及び６－１、昇華精製しないＰ－５を前駆体として合
成したものをそれぞれ化合物５－２～及び６－２と称する。
　化合物ＨＩ－２はＰ－ＨＩ－１を前駆体として合成し、昇華精製したＰ－ＨＩ－１を前
駆体として合成したものをＨＩ－２－１、昇華精製しないＰ－ＨＩ－１を前駆体として合
成したものをＨＩ－２－２と称する。
【０１６６】
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【０１６７】
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【化３５】

【０１６８】
〔Ａ．実施例Ａ－１～Ａ－５及び比較例Ａ－１～Ａ－５　（緑発光素子の作製）〕
（実施例Ａ－１）
　＜正孔輸送層形成用塗布液Ａの調製＞
　化合物１－１を電子工業用キシレンに溶解させ、全固形分濃度０．４質量％とし、これ
を０．２２μｍのポアサイズを有するＰＴＦＥフィルターでろ過して、正孔輸送層形成用
塗布液Ａを調製した。
【０１６９】
　＜発光層形成用塗布液Ａの調製＞
　９５質量％のホスト化合物Ｈ－１と、５質量％の発光材料Ｅ－１とを、メチルエチルケ
トン（ＭＥＫ）に溶解させ、固形分濃度１．０質量％とし、これを０．２２μｍのポアサ
イズを有するＰＴＦＥフィルターでろ過して、発光層形成用塗布液Ａを調製した。
【０１７０】

【化３６】

【０１７１】
　＜素子作製＞
　２５ｍｍ×２５ｍｍ×０．７ｍｍのガラス基板上にＩＴＯを１５０ｎｍの厚みで蒸着し
成膜したものを透明支持基板とした。この透明支持基板を洗浄容器に入れ、２－プロパノ
ール中で超音波洗浄した後、３０分間ＵＶ－オゾン処理を行った。
　このＩＴＯ付ガラス基板上に、下記構造式で表されるＰＴＰＤＥＳ（重量平均分子量Ｍ
ｗ＝１３，１００、ケミプロ化成製。ｎは括弧内の構造の繰り返し数を意味し、整数であ
る。）２質量部を電子工業用シクロヘキサノン（関東化学製）９８質量部に溶解し、厚み
が約４０ｎｍとなるようにスピンコート（２５００ｒｐｍ、２０秒間）した後、１２０℃
で１０分間乾燥と１６０℃で６０分間アニール処理することで、正孔注入層を成膜した。
【０１７２】
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【化３７】

【０１７３】
　前記正孔注入層上に、上記のように調整した正孔輸送層形成用塗布液Ａを、厚みが約１
０ｎｍとなるようにスピンコート（１５００ｒｐｍ、２０秒間）した後、１２０℃で３０
分間乾燥させることで、正孔輸送層を成膜した。
【０１７４】
　前記正孔輸送層上に上記のように調整した発光層形成用塗布液Ａをグローブボックス（
露点－６８度、酸素濃度１０ｐｐｍ）内で厚みが約３０ｎｍとなるようにスピンコート（
１５００ｒｐｍ、２０秒間）し、発光層とした。
　次いで、発光層上に、電子輸送層として、下記構造式で表されるＢＡｌｑ（ビス－（２
－メチル－８－キノリノラト）－４－（フェニル－フェノラト）－アルミニウム（ＩＩＩ
））を、厚みが４０ｎｍとなるように真空蒸着法にて形成した。
【０１７５】

【化３８】

【０１７６】
　前記電子輸送層上に、電子注入層としてフッ化リチウム（ＬｉＦ）を、厚みが１ｎｍと
なるように真空蒸着法にて形成した。更に金属アルミニウムを７０ｎｍ蒸着し、陰極とし
た。
　以上により作製した積層体を、アルゴンガスで置換したグロ－ブボックス内に入れ、ス
テンレス製の封止缶及び紫外線硬化型の接着剤（ＸＮＲ５５１６ＨＶ、長瀬チバ（株）製
）を用いて封止することで、実施例Ａ－１の有機電界発光素子を作製した。
【０１７７】
（実施例Ａ－２、実施例Ａ－３及び比較例Ａ－１～Ａ－３）
　実施例Ａ－１における正孔輸送層形成用塗布液Ａの調製において、以下の表１に記載の
正孔輸送材料を使用した以外は、実施例Ａ－１と同様にして実施例Ａ－２、実施例Ａ－３
及び比較例Ａ－１～Ａ－３の有機電界発光素子を得た。
【０１７８】
（実施例Ａ－４、比較例Ａ－４）
　実施例Ａ－１及び比較例Ａ－１の素子の作製において、発光層形成用塗布液Ａを使用し



(47) JP 2012-43912 A 2012.3.1

10

20

30

40

て塗布により発光層を形成する代わりに、９５質量％のホスト化合物Ｈ－１と、５質量％
の発光材料Ｅ－１とを真空蒸着法にて蒸着すること、及び表１に記載の乾燥温度に変えた
ことにより、膜厚３０ｎｍの発光層を形成した以外は実施例Ａ－１及び比較例Ａ－１と同
様にして、実施例Ａ－４及び比較例Ａ－４の素子を得た。
【０１７９】
（実施例Ａ－５、比較例Ａ－５）
　実施例Ａ－１及び比較例Ａ－１における正孔輸送層の成膜において、乾燥温度を２００
℃に変更した以外は実施例Ａ－１及び比較例Ａ－１と同様にして実施例Ａ－５、比較例Ａ
－５の有機電界発光素子を得た。
【０１８０】
　＜素子評価＞
　（ａ）　高温駆動耐久性
　８０℃で初期の輝度が１０００ｃｄ／ｍ2になるように直流電流を調整し、輝度が半減
するまでに要した時間を耐久性の指標とした。
　（ｂ）　駆動初期における耐久性
　室温で初期の輝度が１０００ｃｄ／ｍ2になるように直流電流を調整し、輝度が９００
ｃｄ／ｍ2に達するまでに要した時間を駆動初期耐久性の指標とした。
　（ｃ）　面内輝度ムラの評価
　作製した素子を電流密度２．５ｍＡ／ｃｍ2で発光させた際の面内輝度分布をミノルタ
製ＣＡ－１５００を用いて測定し、最も輝度の小さい測定点と最も輝度の高い測定点の輝
度比Ｌｍｉｎ／Ｌｍａｘを面内輝度ムラの指標とした。
【０１８１】
　以上の結果を、表１に示す。なお表１において、高温駆動耐久性及び駆動初期における
耐久性の結果は、比較例Ａ－１の値を１とした場合の相対値でそれぞれ記載した。また、
正孔輸送層を形成した際の乾燥時間及び乾燥温度について記載した。
【０１８２】
【表１】

【０１８３】
〔Ｂ．実施例Ｂ－１～Ｂ－３及び比較例Ｂ－１～Ｂ－３　（赤発光素子の作製）〕
（実施例Ｂ－１）
　＜発光層形成用塗布液Ｂの調製＞
　９５質量％のホスト化合物Ｈ－２と、５質量％の発光材料Ｅ－２とを、メチルエチルケ
トン（ＭＥＫ）に溶解させ、固形分濃度１．０質量％とし、これを０．２２μｍのポアサ
イズを有するＰＴＦＥフィルターでろ過して、発光層形成用塗布液Ｂを調製した。
【０１８４】
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【化３９】

【０１８５】
　＜素子作製＞
　２５ｍｍ×２５ｍｍ×０．７ｍｍのガラス基板上にＩＴＯを１５０ｎｍの厚みで蒸着し
成膜したものを透明支持基板とした。この透明支持基板を洗浄容器に入れ、２－プロパノ
ール中で超音波洗浄した後、３０分間ＵＶ－オゾン処理を行った。
　このＩＴＯ付ガラス基板上に、下記構造式で表される化合物Ａ（ＵＳ２００８／０２２
０２６５記載）０．５質量部をシクロヘキサノン９９．５質量部に溶解し、厚みが約５ｎ
ｍとなるようにスピンコート（４０００ｒｐｍ、３０秒間）した後、２００℃で３０分間
乾燥することで、正孔注入層を成膜した。
【０１８６】
【化４０】

【０１８７】
　前記正孔注入層上に、実施例Ａ－１で用いた正孔輸送層形成用塗布液Ａを、厚みが約１
０ｎｍとなるようにスピンコート（１５００ｒｐｍ、２０秒間）した後、１５０℃で２０
分間乾燥することで、正孔輸送層を成膜した。
【０１８８】
　前記正孔輸送層上に上記のように調整した発光層形成用塗布液Ｂをグローブボックス（
露点－６８度、酸素濃度１０ｐｐｍ）内で厚みが約３０ｎｍとなるようにスピンコート（
１５００ｒｐｍ、２０秒間）し、発光層とした。
　次いで、発光層上に、実施例Ａ－１と同様に、電子輸送層としてＢＡｌｑ、電子注入層
としてフッ化リチウム（ＬｉＦ）を、陰極として金属アルミニウムを成膜した。
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　以上により作製した積層体を、アルゴンガスで置換したグロ－ブボックス内に入れ、ス
テンレス製の封止缶及び紫外線硬化型の接着剤（ＸＮＲ５５１６ＨＶ、長瀬チバ（株）製
）を用いて封止することで、実施例Ｂ－１の有機電界発光素子を作製した。
【０１８９】
（実施例Ｂ－２、比較例Ｂ－１及び比較例Ｂ－２）
　実施例Ｂ－１における正孔輸送層形成用塗布液Ａの調製において、以下の表２に記載の
正孔輸送材料を使用した以外は、実施例Ｂ－１と同様にして実施例Ｂ－２、比較例Ｂ－１
及び比較例Ｂ－２の有機電界発光素子を得た。
【０１９０】
（実施例Ｂ－３、比較例Ｂ－３）
　実施例Ｂ－１及び比較例Ｂ－１における正孔注入層の成膜において、乾燥温度を２００
℃に変更した以外は実施例Ｂ－１及び比較例Ｂ－１と同様にして実施例Ｂ－３、比較例Ｂ
－３の有機電界発光素子を得た。
【０１９１】
　以上のようにして得た各素子を、実施例Ａ－１と同様に評価し、その結果を表２に示す
。なお２において、高温駆動耐久性及び動初期における耐久性の結果は、比較例Ｂ－１の
値を１とした場合の相対値でそれぞれ記載した。また、正孔輸送層を形成した際の乾燥時
間及び乾燥温度について記載した。
【０１９２】
【表２】

【０１９３】
〔Ｃ．実施例Ｃ－１～Ｃ－３及び比較例Ｃ－１～Ｃ－３（緑発光素子の作製）〕
（実施例Ｃ－１）
　＜正孔輸送層形成用塗布液Ｃの調製＞
　正孔輸送材料４－１を電子工業用キシレン／ベンジルアルコール（＝質量比６０／４０
）に溶解させ、全固形分濃度０．４質量％とし、これを０．２２μｍのポアサイズを有す
るＰＴＦＥフィルターでろ過して、正孔輸送層形成用塗布液Ｃを調製した。
【０１９４】
　＜発光層形成用塗布液Ｃの調製＞
　８５質量％のホスト化合物Ｈ－３と、１５質量％の発光材料Ｅ－３とを、メチルエチル
ケトン（ＭＥＫ）に溶解させ、固形分濃度１．０質量％とし、これを０．２２μｍのポア
サイズを有するＰＴＦＥフィルターでろ過して、発光層形成用塗布液Ｃを調製した。
【０１９５】



(50) JP 2012-43912 A 2012.3.1

10

20

30

40

50

【化４１】

【０１９６】
　＜素子作製＞
　前記実施例Ｂ－１と同様に、ＩＴＯ付ガラス基板上に、化合物Ａを含む正孔注入層を成
膜した。
【０１９７】
　前記正孔注入層上に、上記のように調整した正孔輸送層形成用塗布液Ｃを、厚みが約１
０ｎｍとなるようにスピンコート（１５００ｒｐｍ、２０秒間）した後、１００℃で３０
分間乾燥と１５０℃で１０分間アニール処理することで、正孔輸送層を成膜した。
【０１９８】
　前記正孔輸送層上に上記のように調整した発光層形成用塗布液Ｃをグローブボックス（
露点－６８度、酸素濃度１０ｐｐｍ）内で厚みが約３０ｎｍとなるようにスピンコート（
１５００ｒｐｍ、２０秒間）し、発光層とした。
　次いで、発光層上に、実施例Ａ－１と同様に、電子輸送層としてＢＡｌｑ、電子注入層
としてフッ化リチウム（ＬｉＦ）を、陰極として金属アルミニウムを成膜した。
　以上により作製した積層体を、アルゴンガスで置換したグロ－ブボックス内に入れ、ス
テンレス製の封止缶及び紫外線硬化型の接着剤（ＸＮＲ５５１６ＨＶ、長瀬チバ（株）製
）を用いて封止することで、実施例Ｃ－１の有機電界発光素子を作製した。
【０１９９】
（実施例Ｃ－２、Ｃ－３比較例Ｃ－１～Ｃ－３）
　実施例Ｃ－１における正孔輸送層形成用塗布液Ｃの調整において、以下の表３に記載の
正孔輸送材料を使用した以外は、実施例Ｃ－１と同様にして実施例Ｃ－２、Ｃ－３、比較
例Ｃ－１～Ｃ－３の有機電界発光素子を得た。
【０２００】
　以上のようにして得た各素子を、実施例Ａ－１と同様に評価し、その結果を表３に示す
。なお表３において、高温駆動耐久性及び動初期における耐久性の結果は、比較例Ｃ－１
の値を１とした場合の相対値でそれぞれ記載した。
【０２０１】

【表３】
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【０２０２】
〔Ｄ～Ｆ．実施例Ｄ－１～Ｄ－３、比較例Ｄ－１～Ｄ－３、実施例Ｅ－４、比較例Ｅ－４
、実施例Ｆ－１～Ｆ－３、比較例Ｆ－１～Ｆ－３〕
　各層に用いる材料をそれぞれ表４～６に記載する材料に変更する以外は実施例Ａ－１と
同様にして、素子を作製した。なお、特に記載のない限り溶媒及び溶媒に対する固形分の
濃度は一定として素子を作製している。
【０２０３】
　以上のようにして得た各素子の高温駆動時の耐久性を、実施例Ａ－１と同様に評価し、
その結果を表４～６に示す。なお、高温駆動耐久性は、比較例Ｄ－１、Ｅ－４、Ｆ－１の
値を１とした場合の相対値でそれぞれ記載した。
【０２０４】
【表４】

【０２０５】
【表５】

【０２０６】
【表６】

【０２０７】
　実施例で使用した上記以外の化合物の構造を以下に記載する。
【０２０８】
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【化４２】

【０２０９】
　上記表１～表６の結果から明らかのように、前駆体を昇華精製した後に合成した材料を
素子内に含む場合、前駆体を昇華精製せずに合成した材料を用いた素子に比較して高温時
の駆動耐久性に優れる事が分かる。また、駆動初期の耐久性に優れ、面内の輝度も均一に
なっている事がわかる。
【符号の説明】
【０２１０】
２・・・基板
３・・・陽極
４・・・正孔注入層
５・・・正孔輸送層
６・・・発光層
７・・・正孔ブロック層
８・・・電子輸送層
９・・・陰極
１０・・・有機電界発光素子（有機ＥＬ素子）
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１１・・・有機層
１２・・・保護層
１４・・・接着層
１６・・・封止容器
２０・・・発光装置
３０・・・光散乱部材
３０Ａ・・・光入射面
３０Ｂ・・・光出射面
３１・・・透明基板
３２・・・微粒子
４０・・・照明装置

【図１】

【図２】

【図３】
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