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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　一対の電極間に、少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であって、下記一
般式（２）で表される化合物の少なくとも１種を前記有機層に含有する有機電界発光素子
。
【化１】

（式中、Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、ベンゼン環、ナフタ
レン環、アントラセン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロール環、又はカルバゾール環
を形成するに必要な基を表す。Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は置換基を有し
てもよく、該置換基はメチル基、ｔ－ブチル基、及びフェニル基からなる群から選ばれる
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基である。）
【請求項２】
　Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５が各々独立に、ベンゼン環又はピリジン環を
形成するに必要な基である請求項１記載の有機電界発光素子。
【請求項３】
　下記一般式（２）で表される化合物。
【化２】

（式中、Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、ベンゼン環、ナフタ
レン環、アントラセン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロール環、又はカルバゾール環
を形成するに必要な基を表す。Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は置換基を有し
てもよく、該置換基はメチル基、ｔ－ブチル基、及びフェニル基からなる群から選ばれる
基である。）
【請求項４】
　Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５が各々独立に、ベンゼン環又はピリジン環を
形成するに必要な基である請求項３記載の化合物。
【請求項５】
　下記一般式（３’）で表される化合物と、一般式（４’）で表される化合物とを反応さ
せる下記一般式（２）で表される化合物の製造方法。

【化３】

（式中、Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、ベンゼン環、ナフタレン環、アン
トラセン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロール環、又はカルバゾール環を形成するに
必要な基を表す。Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は置換基を有してもよく、該
置換基はメチル基、ｔ－ブチル基、及びフェニル基からなる群から選ばれる基である。Ｘ
、Ｙ、Ｚは、各々独立に、水素原子、又はハロゲン原子を表し、Ｙ、Ｚのうち少なくとも
１つはハロゲン原子である。）
【請求項６】
　Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５が各々独立に、ベンゼン環又はピリジン環を
形成するに必要な基である請求項５記載の化合物の製造方法。
 
【発明の詳細な説明】
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【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電気エネルギーを光に変換して発光できる有機電界発光素子、並びにアゼピ
ン系化合物およびその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　今日、種々の表示素子に関する研究開発が活発であり、有機電界発光（ＥＬ）素子（以
下、単にＥＬ素子、又は発光素子と称することがある）は、低電圧で高輝度発光を得るこ
とができるため、有望な表示素子として注目されている。
　特許文献１は有機電界発光素子に用いることができるアゼピン構造を有する化合物を開
示するが、その構造はごく限られたものであった。
【０００３】
　また、一般にアゼピン構造を有する化合物は合成法に多段階を要する。特許文献２は特
殊な試薬を用いない合成法を開示し、該方法は市販の材料を用いたアゼピン構造を有する
化合物の誘導であるが、多段階工程を要する。そこで、より少ない工程でアゼピン構造を
有する化合物を合成する方法が求められていた。
【特許文献１】特開平１０-５９９４３号公報
【特許文献２】特開２００１-９７９５３号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００４】
　本発明の目的は、発光特性が良好な有機電界発光素子、並びにアゼピン系化合物及びそ
の製造方法を提供にある。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　この課題は下記手段によって達成された。
　一対の電極間に、少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であって、下記一
般式（１）で表される化合物の少なくとも１種を前記有機層に含有する有機電界発光素子
。
 
【０００６】
【化１】

【０００７】
（Ｌ１１、Ｌ１３、Ｌ１４は、各々独立に、ｏ－アリーレン基、ｏ－ヘテロアリーレン基
、又はビニレン基を表し、Ｌ１２はｏ－アリーレン基、ｏ－ヘテロアリーレン基、ビニレ
ン基、又はエチレン基を表す。Ｌ１５は３価以上の芳香環基、又は３価以上の芳香族へテ
ロ環基を表す。）
　前記一般式（１）で表される化合物は下記一般式（１－１）で表わすことができる。
 
【０００８】
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【化２】

 
【０００９】
（Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、芳香環又は芳香族へテロ環
を形成するに必要な基を表す。）
　本発明の課題は具体的には下記の手段により達成される。
（１）一対の電極間に、少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であって、下
記一般式（２）で表される化合物の少なくとも１種を前記有機層に含有する有機電界発光
素子。
 
【００１０】

【化３】

【００１１】
（式中、Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、ベンゼン環、ナフタ
レン環、アントラセン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロール環、又はカルバゾール環
を形成するに必要な基を表す。Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は置換基を有し
てもよく、該置換基はメチル基、ｔ－ブチル基、及びフェニル基からなる群から選ばれる
基である。）
（２）Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５が各々独立に、ベンゼン環又はピリジン
環を形成するに必要な基である（１）記載の有機電界発光素子。
（３）下記一般式（２）で表される化合物。
 
【００１２】
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【化４】

 
【００１３】
（式中、Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、ベンゼン環、ナフタ
レン環、アントラセン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロール環、又はカルバゾール環
を形成するに必要な基を表す。Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は置換基を有し
てもよく、該置換基はメチル基、ｔ－ブチル基、及びフェニル基からなる群から選ばれる
基である。）
（４）Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５が各々独立に、ベンゼン環又はピリジン
環を形成するに必要な基である（３）記載の化合物。
（５）下記一般式（３’）で表される化合物と、一般式（４’）で表される化合物とを反
応させる下記一般式（２）で表される化合物の製造方法。
 
【００１４】

【化５】

【００１５】
（式中、Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、ベンゼン環、ナフタレン環、アン
トラセン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロール環、又はカルバゾール環を形成するに
必要な基を表す。Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は置換基を有してもよく、該
置換基はメチル基、ｔ－ブチル基、及びフェニル基からなる群から選ばれる基である。Ｘ
、Ｙ、Ｚは、各々独立に、水素原子、又はハロゲン原子を表し、Ｙ、Ｚのうち少なくとも
１つはハロゲン原子である。）
（６）Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５が各々独立に、ベンゼン環又はピリジン
環を形成するに必要な基である（５）記載の化合物の製造方法。
【発明の効果】
【００１６】
　前記一般式（１）で表される化合物の少なくとも１種を前記有機層に含有する有機電界
発光素子は、発光特性に優れる。
 
【００１７】
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　本発明の前記一般式（２）で表される化合物は、発光特性に優れる発光素子用材料とし
て有用である。
【００１８】
　本発明の製造方法は、アゼピン構造の構築に一般的に用いることができる。該法は従来
法に比べて、極めて短工程でアゼピン構造の構築を可能にする。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１９】
　以下本発明について詳しく説明する。
　本発明の有機電界発光素子は一対の電極間に少なくとも一層の有機層（少なくとも一層
の発光層）を有する発光素子であって、一般式（1）で表される化合物を少なくとも１種
を該有機層に有する有機電界発光素子に包含される。
 
【００２０】
【化６】

【００２１】
（式中、Ｌ１１、Ｌ１３、Ｌ１４はそれぞれ独立にｏ－アリーレン基、ｏ－ヘテロアリー
レン基、又はビニレン基を表し、Ｌ１２はｏ－アリーレン基、ｏ－ヘテロアリーレン基、
ビニレン基、又はエチレン基を表す。Ｌ１５は３価以上の芳香環、又は３価以上の芳香族
へテロ環を表す。）
【００２２】
　一般式（１）について詳しく説明する。Ｌ１１、Ｌ１３、Ｌ１４はそれぞれ独立にｏ－
アリーレン基、ｏ－ヘテロアリーレン基、又はビニレン基を表す。
【００２３】
　Ｌ１１、Ｌ１３、Ｌ１４として好ましくはｏ－アリーレン基であり、より好ましくはｏ
－フェニレン、２，３－ナフチレン基、又は２，３－アントリレン基であり、さらに好ま
しくはｏ－フェニレン基である。
【００２４】
　Ｌ１１、Ｌ１３、Ｌ１４は置換基を有していてもよい。Ｌ１１、Ｌ１３、Ｌ１４が有し
ても良い置換基としては例えば下記置換基群Ａの置換基が挙げられる。
【００２５】
（置換基群Ａ）
　アルキル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好まし
くは炭素数１～１０であり、例えばメチル、エチル、ｉｓｏ－プロピル、ｔｅｒｔ－ブチ
ル、ｎ－オクチル、ｎ－デシル、ｎ－ヘキサデシル、シクロプロピル、シクロペンチル、
シクロヘキシルなどが挙げられる。）、アルケニル基（好ましくは炭素数２～３０、より
好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１０であり、例えばビニル、アリ
ル、２－ブテニル、３－ペンテニルなどが挙げられる。）、アルキニル基（好ましくは炭
素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１０であり、
例えばプロパルギル、３－ペンチニルなどが挙げられる。）、アリール基（好ましくは炭
素数６～３０、より好ましくは炭素数６～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、
例えばフェニル、ｐ－メチルフェニル、ナフチル、アントラニルなどが挙げられる。）、
アミノ基（好ましくは炭素数０～３０、より好ましくは炭素数０～２０、特に好ましくは
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炭素数０～１０であり、例えばアミノ、メチルアミノ、ジメチルアミノ、ジエチルアミノ
、ジベンジルアミノ、ジフェニルアミノ、ジトリルアミノなどが挙げられる。）、アルコ
キシ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭
素数１～１０であり、例えばメトキシ、エトキシ、ブトキシ、２－エチルヘキシロキシな
どが挙げられる。）、アリールオキシ基（好ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭
素数６～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフェニルオキシ、１－ナフ
チルオキシ、２－ナフチルオキシなどが挙げられる。）、ヘテロアリールオキシ基（好ま
しくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２
であり、例えばピリジルオキシ、ピラジルオキシ、ピリミジルオキシ、キノリルオキシな
どが挙げられる。）、アシル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～
２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばアセチル、ベンゾイル、ホルミル、
ピバロイルなどが挙げられる。）、アルコキシカルボニル基（好ましくは炭素数２～３０
、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１２であり、例えばメトキ
シカルボニル、エトキシカルボニルなどが挙げられる。）、アリールオキシカルボニル基
（好ましくは炭素数７～３０、より好ましくは炭素数７～２０、特に好ましくは炭素数７
～１２であり、例えばフェニルオキシカルボニルなどが挙げられる。）、アシルオキシ基
（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数２
～１０であり、例えばアセトキシ、ベンゾイルオキシなどが挙げられる。）、アシルアミ
ノ基（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素
数２～１０であり、例えばアセチルアミノ、ベンゾイルアミノなどが挙げられる。）、ア
ルコキシカルボニルアミノ基（好ましくは炭素数２～３０、より好ましくは炭素数２～２
０、特に好ましくは炭素数２～１２であり、例えばメトキシカルボニルアミノなどが挙げ
られる。）、アリールオキシカルボニルアミノ基（好ましくは炭素数７～３０、より好ま
しくは炭素数７～２０、特に好ましくは炭素数７～１２であり、例えばフェニルオキシカ
ルボニルアミノなどが挙げられる。）、スルホニルアミノ基（好ましくは炭素数１～３０
、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばメタン
スルホニルアミノ、ベンゼンスルホニルアミノなどが挙げられる。）、スルファモイル基
（好ましくは炭素数０～３０、より好ましくは炭素数０～２０、特に好ましくは炭素数０
～１２であり、例えばスルファモイル、メチルスルファモイル、ジメチルスルファモイル
、フェニルスルファモイルなどが挙げられる。）、カルバモイル基（好ましくは炭素数１
～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えば
カルバモイル、メチルカルバモイル、ジエチルカルバモイル、フェニルカルバモイルなど
が挙げられる。）、アルキルチオ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数
１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばメチルチオ、エチルチオなどが
挙げられる。）、アリールチオ基（好ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭素数６
～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフェニルチオなどが挙げられる。
）、ヘテロアリールチオ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０
、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばピリジルチオ、２－ベンズイミゾリルチ
オ、２－ベンズオキサゾリルチオ、２－ベンズチアゾリルチオなどが挙げられる。）、ス
ルホニル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましく
は炭素数１～１２であり、例えばメシル、トシルなどが挙げられる。）、スルフィニル基
（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１
～１２であり、例えばメタンスルフィニル、ベンゼンスルフィニルなどが挙げられる。）
、ウレイド基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好まし
くは炭素数１～１２であり、例えばウレイド、メチルウレイド、フェニルウレイドなどが
挙げられる。）、リン酸アミド基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１
～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばジエチルリン酸アミド、フェニル
リン酸アミドなどが挙げられる。）、ヒドロキシ基、メルカプト基、ハロゲン原子（例え
ばフッ素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子）、シアノ基、スルホ基、カルボキシル
基、ニトロ基、ヒドロキサム酸基、スルフィノ基、ヒドラジノ基、イミノ基、ヘテロ環基
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（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～１２であり、ヘテロ原子として
は、例えば窒素原子、酸素原子、硫黄原子、具体的には例えばイミダゾリル、ピリジル、
キノリル、フリル、チエニル、ピペリジル、モルホリノ、ベンズオキサゾリル、ベンズイ
ミダゾリル、ベンズチアゾリル、カルバゾリル基、アゼピニル基などが挙げられる。）、
シリル基（好ましくは炭素数３～４０、より好ましくは炭素数３～３０、特に好ましくは
炭素数３～２４であり、例えばトリメチルシリル、トリフェニルシリルなどが挙げられる
。）。
【００２６】
　Ｌ１１、Ｌ１３、Ｌ１４が有しても良い置換基として好ましくはアルキル基、アリール
基、ヘテロアリール基であり、より好ましくは炭素数１から４のアルキル基、フェニル基
、ビフェニル基、ナフチル基、アンスリル基、ピリジル基、カルバゾリル基であり、さら
に好ましくはメチル基、ｔ－ブチル基、フェニル基である。
【００２７】
　Ｌ１２はｏ－アリーレン基、ｏ－ヘテロアリーレン基、ビニレン基、又はエチレン基を
表す。
【００２８】
　Ｌ１２として好ましくはｏ－アリーレン基であり、より好ましくはｏ－フェニレン、２
，３－ナフチレン基、又は２，３－アントリレン基であり、さらに好ましくはｏ－フェニ
レン基である。
【００２９】
　Ｌ１２は置換基を有していてもよい。Ｌ１２が有しても良い置換基としては例えば前記
置換基群Ａの置換基が挙げられる。
【００３０】
　Ｌ１２が有しても良い置換基として好ましくはアルキル基、アリール基、又はヘテロア
リール基であり、より好ましくは炭素数１から４のアルキル基、フェニル基、ビフェニル
基、ナフチル基、アンスリル基、ピリジル基、又はカルバゾリル基であり、さらに好まし
くはメチル基、ｔ－ブチル基、又はフェニル基である。
【００３１】
　Ｌ１５は３価以上の芳香環基、又は３価以上の芳香族へテロ環基を表す。
【００３２】
　Ｌ１５として好ましくは３価のベンゼン環基、３価のナフタレン環基、３価のアントラ
セン環基、３価のピリジン環基、ピリミジン環基、ピロール環基、又はカルバゾール環基
であり、さらに好ましくはベンゼン環基、又はピリジン環基であり、最も好ましくはベン
ゼン環基である。
【００３３】
　Ｌ１５は置換基を有しても良い。置換基の例としては前記置換基群Ａの置換基が挙げら
れ、Ｌ１５が有しても良い置換基として好ましくはアルキル基、アリール基、又はヘテロ
アリール基であり、より好ましくは炭素数１から４のアルキル基、フェニル基、ビフェニ
ル基、ナフチル基、アンスリル基、ピリジル基、又はカルバゾリル基であり、さらに好ま
しくはメチル基、ｔ－ブチル基、又はフェニル基である。
【００３４】
　一般式（１）で表される化合物は低分子化合物であっても良く、また、オリゴマー化合
物、ポリマー化合物（重量平均分子量（ポリスチレン換算）は好ましくは１０００～５０
０００００、より好ましくは２０００～１００００００、さらに好ましくは３０００～１
０００００である。）であっても良い。ポリマー化合物の場合、一般式（１）で表される
構造がポリマー主鎖中に含まれても良く、また、ポリマー側鎖に含まれていても良い。ま
た、ポリマー化合物の場合、ホモポリマー化合物であっても良く、共重合体であっても良
い。本発明の化合物は低分子化合物が好ましい。
【００３５】
　一般式（１）の化合物例を示すが本発明はこれらに限定されない。
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【００３６】
【化７】

【００３７】



(10) JP 4708749 B2 2011.6.22

10

20

30

40

【化８】

【００３８】
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【化９】

【００３９】
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【化１０】

【００４０】
　一般式（１）で表される化合物は好ましくは、一般式（２）で表される化合物である。
　一般式（２）で表される化合物について説明する。
 
【００４１】
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【化１１】

【００４２】
（式中、Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、芳香環又は芳香族へ
テロ環を形成するに必要な基を表す。）
【００４３】
　一般式（２）に含まれるＬ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、芳
香環又は芳香族へテロ環を形成するに必要な基を表す。Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４

、Ｌ２５が形成する環として好ましくはベンゼン環、ナフタレン環、アントラセン環、ピ
リジン環、ピリミジン環、ピロール環、又はカルバゾール環であり、さらに好ましくはベ
ンゼン環、又はピリジン環であり、最も好ましくはベンゼン環である。
【００４４】
　Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は置換基を有しても良い。置換基の例として
は前記置換基群Ａの置換基が挙げられる。
【００４５】
　Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５が有しても良い置換基として好ましくはアル
キル基、アリール基、又はヘテロアリール基であり、より好ましくは炭素数１から４のア
ルキル基、フェニル基、ビフェニル基、ナフチル基、アンスリル基、ピリジル基、又はカ
ルバゾリル基であり、さらに好ましくはメチル基、ｔ－ブチル基、又はフェニル基である
。
【００４６】
　一般式（２）の化合物例としては前記一般式（１）の化合物例として挙げた化合物のう
ち、化合物例（１－１）から（１－５）、（１－７）から（１－１０）、（１－１３）、
（１－１５）から（１－１９）が挙げられるが、本発明はこれらに限定されない。
【００４７】
　本発明の化合物は窒素原子が芳香環で覆われた特異な分子形状を有する。化合物が酸化
される場合、窒素原子が酸化されることになるが、本発明の化合物の場合、酸化中心が外
界から遮蔽されているため、高い酸化安定性を有すると考えられる。
　発光素子においては電気的な酸化－還元が常に繰り返されいるので、本発明の化合物を
用いた素子は高い耐久性を示し、寿命を長くすることができる。
【００４８】
　本発明の別の実施態様は、上記の一般式（２）で表される化合物である。
【００４９】
　次に、本発明の発光素子について説明する。本発明の発光素子は、一般式（２）で表さ
れる化合物を利用する素子であればシステム、駆動方法、利用形態など特に問わない。な
お、一般式（２）で表される化合物は有機ＥＬ（エレクトロルミネッセンス）素子以外の
発光素子にも用いることができる。
 
【００５０】
　本発明の発光素子においては一般式（２）の化合物が正孔輸送層もしくは発光層中に含
まれることが好ましく、発光層中に含まれることがさらに好ましく、発光層中にホスト材
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料として含まれることが最も好ましい。
 
【００５１】
　本発明の発光素子中に含まれる発光材料は蛍光発光性化合物、または燐光発光性化合物
のいずれであっても良い。例えばベンゾオキサゾールおよびそれらの誘導体、ベンゾイミ
ダゾールおよびそれらの誘導体、ベンゾチアゾールおよびそれらの誘導体、スチリルベン
ゼンおよびそれらの誘導体、ポリフェニルおよびそれらの誘導体、ジフェニルブタジエン
およびそれらの誘導体、テトラフェニルブタジエンおよびそれらの誘導体、ナフタルイミ
ドおよびそれらの誘導体、クマリンおよびそれらの誘導体、縮合芳香族化合物、ペリノン
およびそれらの誘導体、オキサジアゾールおよびそれらの誘導体、オキサジンおよびそれ
らの誘導体、アルダジンおよびそれらの誘導体、ピラリジンおよびそれらの誘導体、シク
ロペンタジエンおよびそれらの誘導体、ビススチリルアントラセンおよびそれらの誘導体
、キナクリドンおよびそれらの誘導体、ピロロピリジンおよびそれらの誘導体、チアジア
ゾロピリジンおよびそれらの誘導体、シクロペンタジエンおよびそれらの誘導体、スチリ
ルアミンおよびそれらの誘導体、ジケトピロロピロールおよびそれらの誘導体、芳香族ジ
メチリディンおよびそれらの化合物、８－キノリノールおよびそれらの誘導体の金属錯体
やピロメテンおよびそれらの誘導体の金属錯体、希土類錯体、遷移金属錯体に代表される
各種金属錯体等、ポリチオフェン、ポリフェニレン、ポリフェニレンビニレン等のポリマ
ー化合物、有機シランおよびそれらの誘導体等が挙げられる。発光材料は好ましくは縮合
芳香族化合物、キナクリドンおよびそれらの誘導体、ジケトピロロピロールおよびそれら
の誘導体、ピロメテンおよびそれらの誘導体の金属錯体、希土類錯体、遷移金属錯体であ
り、さらに好ましくは縮合芳香族化合物、遷移金属錯体である。
【００５２】
　燐光発光性化合物の場合は特に遷移金属錯体が好ましい。遷移金属錯体の中心金属は特
に限定されないが、好ましくはイリジウム、白金、レニウム、またはルテニウムであり、
より好ましくはイリジウムまたは白金であり、特に好ましくはイリジウムである。遷移金
属錯体の中でも、オルトメタル化錯体が非常に好ましい。オルトメタル化錯体（Ｏｒｔｈ
ｏｍｅｔａｌａｔｅｄ　Ｃｏｍｐｌｅｘ）とは、山本明夫著「有機金属　基礎と応用」、
１５０頁および２３２頁、裳華房社（１９８２年）やＨ．Ｙｅｒｓｉｎ著「Ｐｈｏｔｏｃ
ｈｅｍｉｓｔｒｙ　ａｎｄ　Ｐｈｏｔｏｐｈｙｓｉｃｓ　ｏｆ　Ｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏ
ｎ　Ｃｏｍｐｏｕｎｄ」、７１～７７頁および１３５～１４６頁、Ｓｐｒｉｎｇｅｒ－Ｖ
ｅｒｌａｇ社（１９８７年）等に記載されている化合物群の総称である。
【００５３】
　上記燐光材料は、２０℃以上における燐光量子収率が７０％以上であるのが好ましく、
より好ましくは８０％以上であり、さらに好ましくは８５％以上である。
【００５４】
　上記燐光発光材料としては、例えばＵＳ　６３０３２３１　Ｂ１、ＵＳ６０９７１４７
、ＷＯ　００／５７６７６、ＷＯ　００／７０６５５、ＷＯ　０１／０８２３０、ＷＯ　
０１／３９２３４　Ａ２、ＷＯ　０１／４１５１２　Ａ１、ＷＯ　０２／０２７１４　Ａ
２、ＷＯ　０２／１５６４５　Ａ１、特開２００１－２４７８５９、特願２０００－３３
５６１、特願２００１－１８９５３９、特願２００１－２４８１６５、特願２００１－３
３６８４、特願２００１－２３９２８１、特願２００１－２１９９０９、ＥＰ　１２１１
２５７、特開２００２－２２６４９５、特開２００２－２３４８９４、特開２００１－２
４７８５９、特開２００１－２９８４７０、特開２００２－１７３６７４、特開２００２
－２０３６７８、特開２００２－２０３６７９等の明細書および特許公報や、Ｎａｔｕｒ
ｅ、３９５巻、１５１頁（１９９８年）、Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｐｈｙｓｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅ
ｒｓ、７５巻、４頁（１９９９年）、Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｐｒｅｐｒｉｎｔｓ、４１巻、７
７０頁（２０００年）、Ｊｏｕｎａｌ　ｏｆ　Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｓ
ｏｃｉｅｔｙ、１２３巻、４３０４頁（２００１年）、Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｐｈｙｓｉｃｓ
　Ｌｅｔｔｅｒｓ、７９巻、２０８２頁（１９９９年）等の文献に記載されているものが
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好適に利用できる。
【００５５】
　本発明の化合物を含有する発光素子の有機層の形成方法は、特に限定されるものではな
いが、抵抗加熱蒸着、電子ビーム、スパッタリング、分子積層法、コーティング法、イン
クジェット法、印刷法などの方法が用いられ、特性面、製造面で抵抗加熱蒸着、コーティ
ング法、転写法が好ましい。
【００５６】
　本発明の発光素子は陽極、陰極の一対の電極間に少なくとも一層の有機（化合物）層を
有する素子であり、発光層のほか正孔注入層、正孔輸送層、電子注入層、電子輸送層、保
護層などを有してもよく、またこれらの各層はそれぞれ他の機能を備えたものであっても
よい。各層の形成にはそれぞれ種々の材料を用いることができる。
【００５７】
　本発明の発光素子で用いられる基材は、特に限定されないが、ジルコニア安定化イット
リウム、ガラス等の無機材料、ポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレー
ト、ポリエチレンナフタレート等のポリエステルや、ポリエチレン、ポリカーボネート、
ポリエーテルスルホン、ポリアリレート、アリルジグリコールカーボネート、ポリイミド
、ポリシクロオレフィン、ノルボルネン樹脂、ポリ（クロロトリフルオロエチレン）、テ
フロン（登録商標）、ポリテトラフルオロエチレン－ポリエチレン共重合体等の高分子量
材料であっても良い。
【００５８】
　陽極は正孔注入層、正孔輸送層、発光層などに正孔を供給するものであり、金属、合金
、金属酸化物、電気伝導性化合物、またはこれらの混合物などを用いることができ、好ま
しくは仕事関数が４ｅＶ以上の材料である。具体例としては酸化スズ、酸化亜鉛、酸化イ
ンジウム、酸化インジウムスズ（ＩＴＯ）等の導電性金属酸化物、あるいは金、銀、クロ
ム、ニッケル等の金属、さらにこれらの金属と導電性金属酸化物との混合物または積層物
、ヨウ化銅、硫化銅などの無機導電性物質、ポリアニリン、ポリチオフェン、ポリピロー
ルなどの有機導電性材料、およびこれらとＩＴＯとの積層物などが挙げられ、好ましくは
、導電性金属酸化物であり、特に、生産性、高導電性、透明性等の点からＩＴＯが好まし
い。陽極の膜厚は材料により適宜選択可能であるが、通常１０ｎｍ～５μｍの範囲のもの
が好ましく、より好ましくは５０ｎｍ～１μｍであり、更に好ましくは１００ｎｍ～５０
０ｎｍである。
【００５９】
　陽極は通常、ソーダライムガラス、無アルカリガラス、透明樹脂基板などの上に層形成
したものが用いられる。ガラスを用いる場合、その材質については、ガラスからの溶出イ
オンを少なくするため、無アルカリガラスを用いることが好ましい。また、ソーダライム
ガラスを用いる場合、シリカなどのバリアコートを施したものを使用することが好ましい
。基板の厚みは、機械的強度を保つのに十分であれば特に制限はないが、ガラスを用いる
場合には、通常０．２ｍｍ以上、好ましくは０．７ｍｍ以上のものを用いる。
　陽極の作製には材料によって種々の方法が用いられるが、例えばＩＴＯの場合、電子ビ
ーム法、スパッタリング法、抵抗加熱蒸着法、化学反応法（ゾルーゲル法など）、酸化イ
ンジウムスズの分散物の塗布などの方法で膜形成される。
　陽極は洗浄その他の処理により、素子の駆動電圧を下げたり、発光効率を高めることも
可能である。例えばＩＴＯの場合、ＵＶ－オゾン処理、プラズマ処理などが効果的である
。
【００６０】
　陰極は電子注入層、電子輸送層、発光層などに電子を供給するものであり、電子注入層
、電子輸送層、発光層などの負極と隣接する層との密着性やイオン化ポテンシャル、安定
性等を考慮して選ばれる。陰極の材料としては金属、合金、金属ハロゲン化物、金属酸化
物、電気伝導性化合物、またはこれらの混合物を用いることができ、具体例としてはアル
カリ金属（例えばＬｉ、Ｎａ、Ｋ等）及びそのフッ化物または酸化物、アルカリ土類金属
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（例えばＭｇ、Ｃａ等）及びそのフッ化物または酸化物、金、銀、鉛、アルミニウム、ナ
トリウム－カリウム合金またはそれらの混合金属、リチウム－アルミニウム合金またはそ
れらの混合金属、マグネシウム－銀合金またはそれらの混合金属、インジウム、イッテリ
ビウム等の希土類金属等が挙げられ、好ましくは仕事関数が４ｅＶ以下の材料であり、よ
り好ましくはアルミニウム、リチウム－アルミニウム合金またはそれらの混合金属、マグ
ネシウム－銀合金またはそれらの混合金属等である。陰極は、上記化合物及び混合物の単
層構造だけでなく、上記化合物及び混合物を含む積層構造を取ることもできる。例えば、
アルミニウム／フッ化リチウム、アルミニウム／酸化リチウム の積層構造が好ましい。
陰極の膜厚は材料により適宜選択可能であるが、通常１０ｎｍ～５μｍの範囲のものが好
ましく、より好ましくは５０ｎｍ～１μｍであり、更に好ましくは１００ｎｍ～１μｍで
ある。
　陰極の作製には電子ビーム法、スパッタリング法、抵抗加熱蒸着法、コーティング法な
どの方法が用いられ、金属を単体で蒸着することも、二成分以上を同時に蒸着することも
できる。さらに、複数の金属を同時に蒸着して合金電極を形成することも可能であり、ま
たあらかじめ調整した合金を蒸着させてもよい。
　陽極及び陰極のシート抵抗は低い方が好ましく、数百Ω／□以下が好ましい。
【００６１】
　発光層の材料は、電界印加時に陽極または正孔注入層、正孔輸送層から正孔を注入する
ことができると共に陰極または電子注入層、電子輸送層から電子を注入することができる
機能や、注入された電荷を移動させる機能、正孔と電子の再結合の場を提供して発光させ
る機能を有する層を形成することができるものであれば何でもよく、例えばベンゾオキサ
ゾール、ベンゾイミダゾール、ベンゾチアゾール、スチリルベンゼン、ポリフェニル、ジ
フェニルブタジエン、テトラフェニルブタジエン、ナフタルイミド、クマリン、ペリレン
、ペリノン、オキサジアゾール、アルダジン、ピラリジン、シクロペンタジエン、ビスス
チリルアントラセン、キナクリドン、ピロロピリジン、チアジアゾロピリジン、シクロペ
ンタジエン、スチリルアミン、芳香族ジメチリディン化合物、８－キノリノールの金属錯
体や希土類錯体に代表される各種金属錯体、ポリチオフェン、ポリフェニレン、ポリフェ
ニレンビニレン等のポリマー化合物、有機シラン、イリジウムトリスフェニルピリジン錯
体、及び、白金ポルフィリン錯体に代表される遷移金属錯体、及び、それらの誘導体等が
挙げられる。発光層の材料の少なくとも一つは、りん光材料である。発光層の膜厚は特に
限定されるものではないが、通常１ｎｍ～５μｍの範囲のものが好ましく、より好ましく
は５ｎｍ～１μｍであり、更に好ましくは１０ｎｍ～５００ｎｍである。
　発光層の形成方法は、特に限定されるものではないが、抵抗加熱蒸着、電子ビーム、ス
パッタリング、分子積層法、コーティング法（スピンコート法、キャスト法、ディップコ
ート法など）、インクジェット法、印刷法、ＬＢ法、転写法などの方法が用いられ、好ま
しくは抵抗加熱蒸着、コーティング法である。
【００６２】
　発光層は単一化合物で形成されても良いし、複数の化合物で形成されても良い。また、
発光層は一つであっても複数であっても良く、それぞれの層が異なる発光色で発光して、
例えば、白色を発光しても良い。単一の発光層から白色を発光しても良い。発光層が複数
の場合は、それぞれの発光層は単一材料で形成されていても良いし、複数の化合物で形成
されていても良い。
【００６３】
　本発明の有機電界発光素子の発光層は積層構造を少なくとも一つ有していても良い。積
層数は２層以上５０層以下が好ましく、４層以上３０層以下がより好ましく、６層以上２
０層以下がさらに好ましい。
【００６４】
　積層を構成する各層の膜厚は特に限定されないが、０．２ｎｍ以上、２０ｎｍ以下が好
ましく、０．４ｎｍ以上、１５ｎｍ以下がより好ましく、０．５ｎｍ以上１０ｎｍ以下が
さらに好ましく、１ｎｍ以上５ｎｍ以下が特に好ましい
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【００６５】
　本発明の有機電界発光素子の発光層は複数のドメイン構造を有していても良い。発光層
中に他のドメイン構造を有していても良い。各ドメインの径は、０．２ｎｍ以上１０ｎｍ
以下が好ましく、０．３ｎｍ以上５ｎｍ以下がより好ましく、０．５ｎｍ以上３ｎｍ以下
がさらに好ましく、０．７ｎｍ以上２ｎｍ以下が特に好ましい。
【００６６】
　正孔注入層、正孔輸送層の材料は、陽極から正孔を注入する機能、正孔を輸送する機能
、陰極から注入された電子を障壁する機能のいずれか有しているものであればよい。その
具体例としては、カルバゾール、トリアゾール、オキサゾール、オキサジアゾール、イミ
ダゾール、ポリアリールアルカン、ピラゾリン、ピラゾロン、フェニレンジアミン、アリ
ールアミン、アミノ置換カルコン、スチリルアントラセン、フルオレノン、ヒドラゾン、
スチルベン、シラザン、芳香族第三級アミン化合物、スチリルアミン化合物、芳香族ジメ
チリディン系化合物、ポルフィリン系化合物、ポリシラン系化合物、ポリ（Ｎ－ビニルカ
ルバゾール）、アニリン系共重合体、チオフェンオリゴマー、ポリチオフェン等の導電性
高分子オリゴマー、有機シラン誘導体、カーボン膜、本発明の化合物、及び、それらの誘
導体等が挙げられる。正孔注入層、正孔輸送層の膜厚は特に限定されるものではないが、
通常１ｎｍ～５μｍの範囲のものが好ましく、より好ましくは５ｎｍ～１μｍであり、更
に好ましくは１０ｎｍ～５００ｎｍである。正孔注入層、正孔輸送層は上述した材料の１
種または２種以上からなる単層構造であってもよいし、同一組成または異種組成の複数層
からなる多層構造であってもよい。
　正孔注入層、正孔輸送層の形成方法としては、真空蒸着法やＬＢ法、前記正孔注入輸送
材料を溶媒に溶解または分散させてコーティングする方法（スピンコート法、キャスト法
、ディップコート法など）、インクジェット法、印刷法、転写法が用いられる。コーティ
ング法の場合、樹脂成分と共に溶解または分散することができ、樹脂成分としては例えば
、ポリ塩化ビニル、ポリカーボネート、ポリスチレン、ポリメチルメタクリレート、ポリ
ブチルメタクリレート、ポリエステル、ポリスルホン、ポリフェニレンオキシド、ポリブ
タジエン、ポリ（Ｎ－ビニルカルバゾール）、炭化水素樹脂、ケトン樹脂、フェノキシ樹
脂、ポリアミド、エチルセルロース、酢酸ビニル、ＡＢＳ樹脂、ポリウレタン、メラミン
樹脂、不飽和ポリエステル樹脂、アルキド樹脂、エポキシ樹脂、シリコン樹脂などが挙げ
られる。
【００６７】
　電子注入層、電子輸送層の材料は、陰極から電子を注入する機能、電子を輸送する機能
、陽極から注入された正孔を障壁する機能のいずれか有しているものであればよい。その
具体例としては、トリアゾール、オキサゾール、オキサジアゾール、イミダゾール、フル
オレノン、アントラキノジメタン、アントロン、ジフェニルキノン、チオピランジオキシ
ド、カルボジイミド、フルオレニリデンメタン、ジスチリルピラジン、ナフタレン、ペリ
レン等の芳香環テトラカルボン酸無水物、フタロシアニン、８－キノリノールの金属錯体
やメタルフタロシアニン、ベンゾオキサゾールやベンゾチアゾールを配位子とする金属錯
体に代表される各種金属錯体、有機シラン、本発明の化合物、及び、それらの誘導体等が
挙げられる。電子注入層、電子輸送層の膜厚は特に限定されるものではないが、通常１ｎ
ｍ～５μｍの範囲のものが好ましく、より好ましくは５ｎｍ～１μｍであり、更に好まし
くは１０ｎｍ～５００ｎｍである。電子注入層、電子輸送層は上述した材料の１種または
２種以上からなる単層構造であってもよいし、同一組成または異種組成の複数層からなる
多層構造であってもよい。
　電子注入層、電子輸送層の形成方法としては、真空蒸着法やＬＢ法、前記電子注入輸送
材料を溶媒に溶解または分散させてコーティングする方法（スピンコート法、キャスト法
、ディップコート法など）、インクジェット法、印刷法、転写法などが用いられる。コー
ティング法の場合、樹脂成分と共に溶解または分散することができ、樹脂成分としては例
えば、正孔注入輸送層の場合に例示したものが適用できる。
【００６８】
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　保護層の材料としては水分や酸素等の素子劣化を促進するものが素子内に入ることを抑
止する機能を有しているものであればよい。その具体例としては、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｐｂ、Ａ
ｕ、Ｃｕ、Ａｇ、Ａｌ、Ｔｉ、Ｎｉ等の金属、ＭｇＯ、ＳｉＯ、ＳｉＯ2、Ａｌ2Ｏ3、Ｇ
ｅＯ、ＮｉＯ、ＣａＯ、ＢａＯ、Ｆｅ2Ｏ3、Ｙ2Ｏ3、ＴｉＯ2等の金属酸化物、ＭｇＦ2、
ＬｉＦ、ＡｌＦ3、ＣａＦ2等の金属フッ化物、ＳｉＮｘ、ＳｉＯｘＮｙ

 などの窒化物、
ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリメチルメタクリレート、ポリイミド、ポリウレア、
ポリテトラフルオロエチレン、ポリクロロトリフルオロエチレン、ポリジクロロジフルオ
ロエチレン、クロロトリフルオロエチレンとジクロロジフルオロエチレンとの共重合体、
テトラフルオロエチレンと少なくとも１種のコモノマーとを含むモノマー混合物を共重合
させて得られる共重合体、共重合主鎖に環状構造を有する含フッ素共重合体、吸水率１％
以上の吸水性物質、吸水率０．１％以下の防湿性物質等が挙げられる。
　保護層の形成方法についても特に限定はなく、例えば真空蒸着法、スパッタリング法、
反応性スパッタリング法、ＭＢＥ（分子線エピタキシ）法、クラスターイオンビーム法、
イオンプレーティング法、プラズマ重合法（高周波励起イオンプレーティング法）、プラ
ズマＣＶＤ法、レーザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、ガスソースＣＶＤ法、コーティング法、
印刷法、転写法を適用できる。
【００６９】
　本発明の発光素子は、種々の公知の工夫により、光取り出し効率を向上させることがで
きる。例えば、基板表面形状を加工する（例えば微細な凹凸パターンを形成する）、基板
・ＩＴＯ層・有機層の屈折率を制御する、基板・ＩＴＯ層・有機層の膜厚を制御すること
等により、光の取り出し効率を向上させ、外部量子効率を向上させることが可能である。
【００７０】
　本発明の発光素子は、陽極側から発光を取り出す、いわゆる、トップエミッション方式
であっても良い。
【００７１】
　本発明に関連する実施態様は、下記一般式（３）で表される化合物と、一般式（４）で
表される化合物を反応させる一般式（５）で表される化合物の製造方法（以下、製造方法
Ｉと称することがある）である。
 
【００７２】
【化１２】

【００７３】
（式中、Ｌ３、Ｌ４１、Ｌ４２は、各々独立に、芳香環又は芳香族へテロ環を形成するに
必要な基を表す。Ｘ、Ｙ、Ｚは、各々独立に、水素原子、又は反応において脱離する基を
表し、Ｙ、Ｚのうち少なくとも１つはハロゲン原子又は反応において脱離する基である。
Ｒは水素原子又は置換基を表す。）
【００７４】
　一般式（３）、一般式（４）、一般式（５）について説明する。一般式（３）、一般式
（４）、一般式（５）中、Ｌ３、Ｌ４１、Ｌ４２は、各々独立に、芳香環又は芳香族へテ
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ロ環を形成するに必要な基を表す。
【００７５】
　Ｌ３、Ｌ４１、Ｌ４２が形成する環として好ましくはベンゼン環、ナフタレン環、アン
トラセン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロール環、カルバゾール環であり、さらに好
ましくはベンゼン環、ピリジン環であり、最も好ましくはベンゼン環である。
【００７６】
　Ｌ３、Ｌ４１、Ｌ４２は置換基を有しても良い。置換基の例としては前記置換基群Ａの
置換基が挙げられる。Ｌ３、Ｌ４１、Ｌ４２が有しても良い置換基として好ましくはアル
キル基、アリール基、又はヘテロアリール基であり、より好ましくは炭素数１から４のア
ルキル基、フェニル基、ビフェニル基、ナフチル基、アンスリル基、ピリジル基、又はカ
ルバゾリル基であり、さらに好ましくはメチル基、ｔ－ブチル基、又はフェニル基である
。
【００７７】
　Ｘ、Ｙ、Ｚは、各々独立に、水素原子、又は反応において脱離する基を表す。
【００７８】
　反応において脱離する基として好ましくはハロゲン原子であり、さらに好ましくは臭素
原子、ヨウ素原子である。
 
【００７９】
　ただし、Ｙ、Ｚのうち少なくとも１つはハロゲン原子あるいは反応において脱離する基
である。
【００８０】
　Ｒは水素原子あるいは置換基を表す。該置換基の例としては例えば前記置換基群Ａに表
したものが挙げらる。Ｒは、好ましくは水素原子、アルキル基、アリール基、又はヘテロ
アリール基であり、より好ましくは炭素数１～４のアルキル基、フェニル基、ビフェニル
基、ナフチル基、アンスリル基、ピリジル基、又はカルバゾリル基であり、さらに好まし
くはメチル基、又はフェニル基である。
【００８１】
　製造方法Ｉに係る反応は下記スキームに示す機構で進行すると考えられる。
 
【００８２】
【化１３】

【００８３】
　まず一般式（３）で表される化合物と一般式（４）で表される化合物の間で窒素－炭素
結合形成が起こって中間体Ａが生成し、これに続いて中間体Ａの分子内で環形成反応が起
こって一般式（５）で表される化合物が生成する。
【００８４】
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　本反応における一般式（３）の化合物と一般式（４）の化合物の間で起こる窒素-炭素
結合形成は種々の公知の炭素-窒素結合形成反応を利用して可能であり、その方法は特に
限定しないが、例えばJournal of American Chemical Society, 118, 7215　(1996)又はJ
ournal of American Chemical Society, 118, 721７ (1996)などに記載されているような
パラジウム触媒を用いた方法を利用して合成する手法が好ましい。
【００８５】
　パラジウム触媒としては、特に限定しないが、例えば、パラジウムテトラキストリフェ
ニルホスフィン、パラジウムカーボン、酢酸パラジウム、パラジウムジクロライド（ｄｐ
ｐｆ）（ｄｐｐｆ：１，１’－ビスジフェニルホスフィノフェロセン）などが挙げられる
。トリフェニルホスフィン、Ｐ（ｔ－Ｂｕ）３などの配位子を同時に添加しても良い。
【００８６】
　本反応は、塩基を用いたほうが好ましい。用いる塩基の種類は特に限定しないが、例え
ば、炭酸ナトリウム、酢酸ナトリウム、炭酸カリウム、炭酸ルビジウム、トリエチルアミ
ン、ｔ－ブトキシナトリウム、ｔ－ブトキシカリウムなどが挙げられる。用いる塩基の量
は特に限定しないが、一般式（３）で表される化合物に対して、好ましくは０．１～２０
当量、特に好ましくは１～１０当量である。
【００８７】
　本反応は溶媒を用いた方が好ましい。用いる溶媒は特に限定しないが、例えば、エタノ
ール、水、エチレングリコールジメチルエーテル、ジエチレングリコールジメチルエーテ
ル、ジメチルホルムアミド、トルエン、テトラヒドロフラン、キシレン、メシチレン及び
それらの混合溶媒を用いることができる。
【００８８】
　本反応の反応温度は特に限定はないが、好ましくは２０～２２０℃、好ましくは２０～
１８０℃、より好ましくは２０～１６０℃である。
 
【００８９】
　また、中間体Ａの分子内で環形成反応する際の条件は、前記一般式（３）の化合物と一
般式（４）の化合物の間でおこる窒素－炭素結合反応と同様の条件であり、反応条件とし
て好ましい範囲も同じである。
【００９０】
　本発明の実施態様は、下記一般式（３’）で表される化合物と、一般式（４’）で表さ
れる化合物とを反応させる下記一般式（２）で表される化合物の製造方法（以下、製造方
法IIと称することがある）である。
 
【００９１】
【化１４】

【００９２】
　Ｌ２１、Ｌ２２、Ｌ２３、Ｌ２４、Ｌ２５は、各々独立に、芳香環又は芳香族へテロ環
を形成するに必要な基を表す。Ｘ、Ｙ、Ｚは、各々独立に、水素原子、又は反応において
脱離する基を表し、Ｙ、Ｚのうち少なくとも１つはハロゲン原子又は反応において脱離す
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る基である。
【００９３】
　製造方法IIは製造方法Ｉと同様の機構で進行すると考えられ、一般式（３’）で表され
る化合物と一般式（４’）で表される化合物の間で起こる窒素-炭素結合形成は種々の公
知の炭素-窒素結合形成反応を利用して可能であり、その方法は特に限定しないが、本発
明の製造方法Ａと同様にJournal　of　American　Chemical　Society,118,7215(1996)又
はJournal　of　American　Chemical　Society,118,721７(1996)などに記載されているよ
うなパラジウム触媒を用いた方法を利用して合成する手法が好ましい。反応条件および好
ましい範囲等は製造方法Ｉと同じである。また、製造方法IIにおいて生成した中間体の分
子内の環形成反応における反応条件および好ましい範囲等も製造方法Ｉと同じである。
 
【実施例】
【００９４】
　以下に、実施例に基づき、本発明をさらに詳細に説明する。
【００９５】
参考例１
化合物（Ａ－１）の合成
　窒素気流下、２，２’－ジブロモビフェニル８．３ｇ、ジフェニルアニリン５．５ｇ、
２酢酸パラジウム０．３ｇ、トリス－ｔ－ブチルホスフィン１ｍｌ、ナトリウム－ｔ－ブ
トキシド１０．０ｇ、キシレン１００ｍｌを加熱還流し、３時間攪拌した。反応の進行を
ＴＬＣ（薄層クロマトグラフィー）で追跡し、原料の消失を確認した後、反応混合物中に
クロロホルム５０ｍｌ、水５０ｍｌを加え、分液した。得られた有機層を水洗し、分液し
、得られた有機層を硫酸マグネシウムで乾燥させ、ろ過後、溶媒を減圧留去した。得られ
た固体をカラムクロマトグラフィー（ヘキサン／クロロホルム）で精製した後、ヘキサン
／クロロホルム混合溶媒から再結晶することで化合物Ａ－１、および化合物Ａ－２をそれ
ぞれ４．５ｇ（収率５２％）、２．６ｇ（収率２０％）で得た。
　上記の合成方法によれはトリベンズアゼピン構造を有する化合物Ａ－１が市販の材料か
ら１工程で合成できる。すなわちこの製造方法はトリベンズアゼピン骨格を構築するのに
多段階を要する特許文献２に記載されているような従来の方法に比べて、極めて有用な方
法であることが明らかである。
 
【００９６】
【化１５】

【００９７】
実施例１
化合物（１－１）の合成
　窒素気流下、２，２’－ジブロモビフェニル３．０ｇ、化合物Ｂ　２．８ｇ、２酢酸パ
ラジウム０．１１ｇ、トリス－ｔ－ブチルホスフィン０．３６ｍｌ、ナトリウム－ｔ－ブ
トキシド３．７ｇ、キシレン５０ｍｌを加熱還流し、３時間攪拌した。反応の進行をＴＬ
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Ｃ（薄層クロマトグラフィー）で追跡し、原料の消失を確認した後、反応混合物中にクロ
ロホルム５０ｍｌ、水５０ｍｌを加え、分液した。得られた有機層を水洗し、分液し、得
られた有機層を硫酸マグネシウムで乾燥させ、ろ過後、溶媒を減圧留去した。得られた固
体をメタノール／クロロホルム混合溶媒から再結晶することで化合物（１－１）２．７ｇ
（収率７１％）で得た。得られた化合物（１－１）の高分解能Ｍａｓｓスペクトルのデー
タは以下の通りで、計算値と非常によく一致した。
　　ＨＲＭＳ：化合物（１－１）の実測値、３９３．１５０８
　　　　　　　Ｃ３０Ｈ１９Ｎ１の計算値、３９３．１５１７
　また、図１にこの化合物（１－１）のＮＭＲスペクトルおよびその６．５～７．７ｐｐ
ｍ部分拡大を示す。
 
【００９８】
【化１６】

【００９９】
実施例２
有機電界発光素子の作成
　洗浄したＩＴＯ基板を蒸着装置に入れ、まず正孔注入層として銅フタロシアニンを１０
ｎｍ蒸着し、この上に正孔輸送材料としてα－ＮＰＤ（Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ’
－ジ（α－ナフチル）－ベンジジン）を３０ｎｍ蒸着した。この上に例示化合物（１－１
）と　Ｉｒ（ｐｐｙ）３　を　９対１　の比率（重量比）で３０ｎｍの厚さに共蒸着し、
この上にＢＡｌｑを１０ｎｍ、続いてＡｌｑ３を４０ｎｍ蒸着した。有機薄膜上にパター
ニングしたマスク（発光面積が４ｍｍ×５ｍｍとなるマスク）を設置し、蒸着装置内でフ
ッ化リチウムを約１ｎｍ蒸着し、この上にアルミニウムを膜厚約２００ｎｍ蒸着して素子
を作製した。東陽テクニカ製ソースメジャーユニット２４００型を用いて、直流定電圧を
ＥＬ素子に印加し発光させ、その輝度をトプコン社の輝度計ＢＭ－８、発光波長を浜松フ
ォトニクス社製スペクトルアナライザーＰＭＡ－１１を用いて測定した。
　その結果、色度値（０．２７、０．６２）の緑色発光が得られ、素子の外部量子効率は
９．０％であった。
 
【０１００】
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【化１７】

【０１０１】
実施例３
　α－ＮＰＤを例示化合物（１－１９）、例示化合物（１－１）の代わりに化合物Ｃを用
いた以外は実施例２と同様に素子作成評価した。
　その結果色度（０．２７，０．６２）の緑色発光が得られ、素子の外部量子効率は８．
０％であった。
 
【０１０２】
　同様に、他の本発明の化合物を用いても、高効率発光素子を作製することができる。
【図面の簡単な説明】
【０１０３】
【図１】実施例１で得られた化合物（１－１）のＮＭＲスペクトルを示す図である。
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