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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であっ
て、
　前記有機層のいずれかに下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を含有し
、
　前記発光層が、下記一般式（ＶＩ）で表されるイリジウム錯体系燐光発光材料の少なく
とも一種を含有することを特徴とする有機電界発光素子。
一般式（Ｉ）
【化１】

（一般式（Ｉ）中、Ｒ１～Ｒ８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ１～
Ｒ８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ｒ９はアルキル基、アルケニル
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基、アリール基、ヘテロアリール基、またはシリル基を表し、それぞれ置換基で置換され
ていてもよい。Ｒ１～Ｒ９の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原子を含む
置換基である。）
一般式（ＶＩ）
【化２】

（一般式（ＶＩ）中、Ｒ６１～Ｒ６８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、
Ｌ６１は下記から選択される２価の配位子を表し、ｎ６２は１～２の整数を表し、ｎ６１

は１～４の整数を表す。）
【化３】

【請求項２】
　一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であっ
て、
　前記有機層のいずれかに下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を含有し
、
　前記発光層が下記一般式（ＩＶ）で表されるピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原
子と結合する配位子を含むイリジウム錯体系燐光発光材料の少なくとも一種を含有するこ
とを特徴とする有機電界発光素子。
一般式（Ｉ）
【化４】

（一般式（Ｉ）中、Ｒ１～Ｒ８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ１～
Ｒ８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ｒ９はアルキル基、アルケニル
基、アリール基、ヘテロアリール基、またはシリル基を表し、それぞれ置換基で置換され
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ていてもよい。Ｒ１～Ｒ９の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原子を含む
置換基である。）
一般式（ＩＶ）
【化５】

（一般式（ＩＶ）中、Ｒ４１～Ｒ４３及びＲ４５～Ｒ４８は各々独立して水素原子、もし
くは置換基であり、Ｌ４１は配位子を表し、ｎ４２は１～３の整数を表し、ｎ４１は０～
４の整数を表す。ただし、ｎ４２が３及びｎ４１が０のとき、Ｒ４１～Ｒ４３及びＲ４５

～Ｒ４８の少なくとも１つがフェニル基であり、かつ、ｎ４２が１または２の整数及びｎ
４１が１～４の整数のとき、Ｌ４１は、ピラゾール骨格、トリアゾール骨格、またはピリ
ジン骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する２価の配位子を表す。
【請求項３】
　一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であっ
て、
　前記有機層のいずれかに下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を含有し
、
　前記発光層が下記一般式（Ｖ）で表されるピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子
と結合する配位子を含むイリジウム錯体系燐光発光材料の少なくとも一種を含有すること
を特徴とする有機電界発光素子。
一般式（Ｉ）
【化６】

（一般式（Ｉ）中、Ｒ１～Ｒ８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ１～
Ｒ８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ｒ９はアルキル基、アルケニル
基、アリール基、ヘテロアリール基、またはシリル基を表し、それぞれ置換基で置換され
ていてもよい。Ｒ１～Ｒ９の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原子を含む
置換基である。）
一般式（Ｖ）
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【化７】

（一般式（Ｖ）中、Ｒ５２～Ｒ５３は各々独立して、水素原子、アルキル基、またはアリ
ール基を表し、Ｒ５５～Ｒ５７は各々独立して、水素原子、フッ素原子、アルキル基、ま
たはシアノ基を表す。また、Ｒ５５とＲ５６、もしくは、Ｒ５６とＲ５７は互いに結合し
た縮環構造である。Ｌ５１は配位子を表し、ｎ５２は１～３の整数を表し、ｎ５１は０～
４の整数を表す。）
【請求項４】
　一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であっ
て、
　前記有機層のいずれかに下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を含有し
、
　前記発光層が下記一般式（ＩＩ）で表されるカルベンでイリジウム原子と結合する配位
子を含むイリジウム錯体系燐光発光材料の少なくとも一種を含有することを特徴とする有
機電界発光素子。
一般式（Ｉ）

【化８】

（一般式（Ｉ）中、Ｒ１～Ｒ８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ１～
Ｒ８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ｒ９はアルキル基、アルケニル
基、アリール基、ヘテロアリール基、またはシリル基を表し、それぞれ置換基で置換され
ていてもよい。Ｒ１～Ｒ９の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原子を含む
置換基である。）
一般式（ＩＩ）
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【化９】

（一般式（ＩＩ）中、Ｒ２１～Ｒ２３及びＲ２５～Ｒ２８は各々独立して水素原子、もし
くは置換基であり、Ｌ２１は２つのピリジン環を有する２価の配位子を表し、ｎ２２は１
～３の整数を表し、ｎ２１は０～４の整数を表す。Ｃはカルベン炭素を表し、イリジウム
に配位する。）
【請求項５】
　一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子であっ
て、
　前記有機層のいずれかに下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を含有し
、
　前記発光層が下記一般式（ＩＩＩ）で表されるカルベンでイリジウム原子と結合する配
位子を含むイリジウム錯体系燐光発光材料の少なくとも一種を含有することを特徴とする
有機電界発光素子。
一般式（Ｉ）

【化１０】

（一般式（Ｉ）中、Ｒ１～Ｒ８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ１～
Ｒ８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ｒ９はアルキル基、アルケニル
基、アリール基、ヘテロアリール基、またはシリル基を表し、それぞれ置換基で置換され
ていてもよい。Ｒ１～Ｒ９の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原子を含む
置換基である。）
一般式（ＩＩＩ）

【化１１】
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（一般式（ＩＩＩ）中、Ｒ３１はアルキル基、もしくはアリール基を表し、Ｒ３５～Ｒ３

７は各々独立して、水素原子、フッ素原子、アルキル基、またはシアノ基を表す。また、
Ｒ３５とＲ３６、もしくは、Ｒ３６とＲ３７は互いに結合した縮環構造である。Ｌ３１は
配位子を表し、ｎ３２は１～３の整数を表し、ｎ３１は０～４の整数を表す。Ｃはカルベ
ン炭素を表し、イリジウムに配位する。）
【請求項６】
　前記イリジウム錯体系燐光発光材料の最大発光波長が４７０ｎｍより小さいことを特徴
とする請求項１～５のいずれか１項に記載の有機電界発光素子。
【請求項７】
　前記一般式（Ｉ）で表される化合物が、下記一般式（ＶＩＩＩ）で表されることを特徴
とする請求項１から６のいずれかに記載の有機電界発光素子。
一般式（ＶＩＩＩ）
【化１２】

（一般式（ＶＩＩＩ）中、Ｒ８１～Ｒ８８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であ
り、Ｒ８１～Ｒ８８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ａは連結基を表
し、ｎ８１は２～６の整数を表す。一般式（ＶＩＩＩ）で表される化合物は、少なくとも
ひとつの重水素原子を含む。）
【請求項８】
　前記一般式（Ｉ）及び（ＶＩＩＩ）で表される化合物の少なくとも一種を発光層に含有
することを特徴とする請求項１から７のいずれか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、電気エネルギーを光に変換して発光できる有機電界発光素子（以下、「有機
ＥＬ素子」、「発光素子」又は「素子」ともいう。）に関するものであり、特に発光特性
および耐久性に優れる有機電界発光素子に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　今日、有機発光材料を用いる種々の表示素子（有機発光素子）に関する研究開発が活発
であり、中でも有機ＥＬ素子は、低電圧で高輝度の発光を得ることができ、有望な表示素
子として注目されている。
【０００３】
　また、近年、燐光発光材料を用いることにより、素子の高効率化が進んでいる。燐光発
光材料としてはイリジウム錯体や白金錯体などが知られている（例えば、特許文献１、２
、３等参照）。
【０００４】
　前記特許文献３の発光層では、ドーパントとしてＩｒ（ｐｐｙ）（イリジウムトリス（
フェニルピリジン））を用い、ホスト材料としてはＣＢＰ（４,４'-ジカルバゾールビフ
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【０００５】
　特許文献４では、重水素原子を含む有機化合物を用いているが、燐光発光性金属錯体材
料と併用した場合の効果に関しては何ら記述がない。
【０００６】
　特許文献５では、常温燐光を有する重水素原子を含むカルバゾール材料を用いているが
、燐光発光性金属錯体材料と併用した場合の効果に関しては何ら記述がない。
【特許文献１】米国特許第６３０３２３８号明細書
【特許文献２】国際公開第００／５７６７６号パンフレット
【特許文献３】国際公開第００／７０６５５号パンフレット
【特許文献４】国際特許第０２／０４７４４０号パンフレット
【特許文献５】特開２００５－４８００４公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明の目的は、効率(消費電力)に優れ、かつ耐久性に優れる発光素子の提供にある。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　この課題は下記手段によって達成された。
　１）一対の電極間に発光層を含む少なくとも一層の有機層を有する有機電界発光素子で
あって、有機層のいずれかに下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を含有
し、発光層にイリジウム錯体系燐光発光材料の少なくとも一種を含有することを特徴とす
る有機電界発光素子。
一般式（Ｉ）
【化１０１】

（一般式（Ｉ）中、Ｒ１～Ｒ８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ１～
Ｒ８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ｒ９はアルキル基、アルケニル
基、アリール基、ヘテロアリール基、またはシリル基を表し、それぞれ置換基で置換され
ていてもよい。Ｒ１～Ｒ９の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原子を含む
置換基である。）
　２）前記一般式（Ｉ）で表される化合物が一般式（ＶＩＩＩ）で表されることを特徴と
する上記１）に記載の有機電界発光素子。
一般式（ＶＩＩＩ）
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【化１０２】

（一般式（ＶＩＩＩ）中、Ｒ８１～Ｒ８８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であ
り、Ｒ８１～Ｒ８８は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ａは連結基を表
し、ｎ８１は２～６の整数を表す。一般式（ＶＩＩＩ）で表される化合物は、少なくとも
ひとつの重水素原子を含む。）
　３）前記一般式（Ｉ）または（ＶＩＩＩ）で表される化合物の少なくとも一種を発光層
に含有することを特徴とする上記１）または２）に記載の有機電界発光素子。
　４）前記イリジウム錯体系燐光発光材料が、ピリジン骨格の窒素原子でイリジウム原子
と結合する配位子を含むことを特徴とする上記１）～３）のいずれか１項に記載の有機電
界発光素子。
　５）前記ピリジン骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム
錯体系燐光発光材料が、一般式（ＶＩ）で表されることを特徴とする上記４）に記載の有
機電界発光素子。
一般式（ＶＩ）

【化１０３】

（一般式（ＶＩ）中、Ｒ６１～Ｒ６８は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、
Ｌ６１は配位子を表し、ｎ６２は１～３の整数を表し、ｎ６１は０～４の整数を表す。）
　６）前記ピリジン骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム
錯体系燐光発光材料が、一般式（ＶＩＩ）で表されることを特徴とする上記４）または５
）に記載の有機電界発光素子。
　一般式（ＶＩＩ）
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【化１０４】

（一般式（ＶＩＩ）中、Ｒ７３は水素原子、アルキル基、アミノ基、またはアルコキシ基
を表し、Ｒ７５～Ｒ７７は各々独立して、水素原子、フッ素原子、シアノ基、またはアル
キル基を表し、Ｌ７１は配位子を表し、ｎ７２は１～３の整数を表し、ｎ７１は０～４の
整数を表す。）
　７）前記一般式（ＶＩＩ）中、ｎ７２は２または３を表し、ｎ７１は０または１を表す
ことを特徴とする上記６）に記載の有機電界発光素子。
　８）前記一般式（ＶＩＩ）中、ｎ７２は２を表し、ｎ７１は１を表し、Ｌ７１は含窒素
ヘテロ環配位子を表すことを特徴とする上記７）に記載の有機電界発光素子。
　９）前記一般式（ＶＩＩ）中、Ｌ７１はフェニルピリジン配位子を表すことを特徴とす
る上記８）に記載の有機電界発光素子。
　１０）前記イリジウム錯体系燐光発光材料が、ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム
原子と結合する配位子を含むことを特徴とする上記１）～３）のいずれか１項に記載の有
機電界発光素子。
　１１）前記ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジ
ウム錯体系燐光発光材料が、一般式（ＩＶ）で表されることを特徴とする上記１０）に記
載の有機電界発光素子。
一般式（ＩＶ）

【化１０５】

（一般式（ＩＶ）中、Ｒ４１～Ｒ４３及びＲ４５～Ｒ４８は各々独立して水素原子、もし
くは置換基であり、Ｌ４１は配位子を表し、ｎ４２は１～３の整数を表し、ｎ４１は０～
４の整数を表す。）
　１２）前記ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジ
ウム錯体系燐光発光材料が、一般式（Ｖ）で表されることを特徴とする上記１０）または
１１）に記載の有機電界発光素子。
一般式（Ｖ）
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【化１０６】

（一般式（Ｖ）中、Ｒ５２～Ｒ５３は各々独立して、水素原子、アルキル基、またはアリ
ール基を表し、Ｒ５５～Ｒ５７は各々独立して、水素原子、フッ素原子、アルキル基、ま
たはシアノ基を表す。また、Ｒ５５とＲ５６、もしくは、Ｒ５６とＲ５７は互いに結合し
た縮環構造であってもよい。Ｌ５１は配位子を表し、ｎ５２は１～３の整数を表し、ｎ５

１は０～４の整数を表す。）
　１３）前記イリジウム錯体系燐光発光材料が、カルベンでイリジウム原子と結合する配
位子を含むことを特徴とする上記１）～３）のいずれか１項に記載の有機電界発光素子。
　１４）前記カルベンでイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム錯体系燐光発
光材料が、一般式（ＩＩ）で表されることを特徴とする上記１３）に記載の有機電界発光
素子。
一般式（ＩＩ）

【化１０７】

（一般式（ＩＩ）中、Ｒ２１～Ｒ２３及びＲ２５～Ｒ２８は各々独立して水素原子、もし
くは置換基であり、Ｌ２１は配位子を表し、ｎ２２は１～３の整数を表し、ｎ２１は０～
４の整数を表す。Ｃはカルベン炭素を表し、イリジウムに配位する。）
　１５）前記カルベンでイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム錯体系燐光発
光材料が、一般式（ＩＩＩ）で表されることを特徴とする上記１３）または１４）に記載
の有機電界発光素子。
一般式（ＩＩＩ）
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【化１０８】

（一般式（ＩＩＩ）中、Ｒ３１はアルキル基、もしくはアリール基を表し、Ｒ３５～Ｒ３

７は各々独立して、水素原子、フッ素原子、アルキル基、またはシアノ基を表す。また、
Ｒ３５とＲ３６、もしくは、Ｒ３６とＲ３７は互いに結合した縮環構造であってもよい。
Ｌ３１は配位子を表し、ｎ３２は１～３の整数を表し、ｎ３１は０～４の整数を表す。Ｃ
はカルベン炭素を表し、イリジウムに配位する。）
　１６）前記イリジウム錯体系燐光発光材料の最大発光波長が４７０ｎｍより小さいこと
を特徴とする上記１）～１５）のいずれか１項に記載の有機電界発光素子。
【発明の効果】
【００２５】
　本発明によれば、効率(消費電力)及び耐久性に優れた有機電界発光素子を提供すること
ができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２６】
　本発明の有機電界発光素子（以下、「本発明の素子」と呼ぶことがある。）は、一対の
電極間に、発光層を含む少なくとも一層の有機層（有機化合物のみからなる層であっても
よいし、無機化合物を含有する有機層であってもよい）を有する有機電界発光素子であっ
て、有機層のいずれかに下記一般式（Ｉ）で表される化合物の少なくとも一種を含有し、
発光層にイリジウム錯体系燐光発光材料の少なくとも一種を含有する。
　本発明の下記一般式（Ｉ）で表される化合物は、化学的な安定性に優れ、素子駆動中に
おける材料の分解等の変質が少なく、当該分解物による、イリジウム錯体系燐光発光材料
を用いた有機電界発光素子の効率低下や素子寿命の低下を防ぐことができる。
【００２７】
　以下、一般式(Ｉ)で表される化合物について説明する。
【００２８】
一般式(Ｉ)

【化９】

【００２９】
　（一般式(Ｉ)中、Ｒ1～Ｒ8は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ1～Ｒ8

は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ｒ9はアルキル基、アルケニル基、
アリール基、ヘテロアリール基、またはシリル基を表し、それぞれ置換基で置換されてい
てもよい。Ｒ1～Ｒ9の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原子を含む置換基
である。）
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【００３０】
　Ｒ1～Ｒ8で表される置換基としては特に限定されないが、例えば、アルキル基、アルケ
ニル基、アルキニル基、アリール基、ヘテロアリール基、アミノ基、アルコキシ基、アリ
ールオキシ基、ヘテロ環オキシ基、アシル基、アルコキシカルボニル基、アリールオキシ
カルボニル基、アシルオキシ基、アシルアミノ基、アルコキシカルボニルアミノ基、アリ
ールオキシカルボニルアミノ基、スルホニルアミノ基、スルファモイル基、カルバモイル
基、アルキルチオ基、アリールチオ基、ヘテロ環チオ基、スルホニル基、スルフィニル基
、ウレイド基、リン酸アミド基、ヒドロキシ基、メルカプト基、ハロゲン基、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、シリル基、シリルオキシ基、重水素原子などが挙げられる。こ
れらの置換基は、更に他の置換基によって置換されてもよく、また、これらの置換基同士
が結合し、環を形成していてもよい。
【００３１】
　ここで、アルキル基としては、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、ｎ－プロピル、ｉ
ｓｏ－プロピル、ｎ－ブチル、ｔｅｒｔ－ブチル、ｎ－オクチル、ｎ－ノニル、ｎ－デシ
ル、ｎ－ドデシル、ｎ－オクタデシル、ｎ－ヘキサデシル、シクロプロピル、シクロブチ
ル、シクロペンチル、シクロヘキシル、シクロオクチル、１－アダマンチル、トリフルオ
ロメチルなどが挙げられる。
【００３２】
　また、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。
【００３３】
　また、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。
【００３４】
　また、アリール基としては、好ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭素数６～２
０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフェニル、ｏ－メチルフェニル、ｍ－
メチルフェニル、ｐ－メチルフェニル、２，６－キシリル、ｐ－クメニル、メシチル、ナ
フチル、アントラニル、などが挙げられる。
【００３５】
　また、ヘテロアリール基としては、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、ピラゾリル、ピリジル、ピラジル、ピリミジル、トリアジニル、
キノリル、イソキノリニル、ピロリル、インドリル、フリル、チエニル、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、アゼピニルなどが挙げら
れる。
【００３６】
　また、アミノ基としては、好ましくは炭素数０～３０、より好ましくは炭素数０～２０
、特に好ましくは炭素数０～１０であり、例えばアミノ、メチルアミノ、ジメチルアミノ
、ジエチルアミノ、ジベンジルアミノ、ジフェニルアミノ、ジトリルアミノなどが挙げら
れる。
【００３７】
　また、アルコキシ基としては、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。
【００３８】
　また、アリールオキシ基としては、好ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭素数
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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。
【００３９】
　また、ヘテロ環オキシ基としては、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。
【００４０】
　また、アシル基としては、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２～１２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。
【００４１】
　また、アルコキシカルボニル基としては、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２～１２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。
【００４２】
　また、アリールオキシカルボニル基としては、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。
【００４３】
　また、アシルオキシ基としては、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、例えばアセトキシ、ベンゾイルオキシな
どが挙げられる。
【００４４】
　また、アシルアミノ基としては、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、例えばアセチルアミノ、ベンゾイルアミ
ノなどが挙げられる。
【００４５】
　また、アルコキシカルボニルアミノ基としては、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２～１２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。
【００４６】
　また、アリールオキシカルボニルアミノ基としては、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。
【００４７】
　また、スルホニルアミノ基としては、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。
【００４８】
　また、スルファモイル基としては、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。
【００４９】
　また、カルバモイル基としては、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。
【００５０】
　また、アルキルチオ基としては、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。
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【００５１】
　また、アリールチオ基としては、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。
【００５２】
　また、ヘテロ環チオ基としては、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－ベンズイミダ
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
。
【００５３】
　また、スルホニル基としては、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、トリフルオロメタ
ンスルホニルなどが挙げられる。
【００５４】
　また、スルフィニル基としては、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。
【００５５】
　また、ウレイド基としては、好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２
０、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。
【００５６】
　また、リン酸アミド基としては、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。
【００５７】
　また、ハロゲン原子としては、例えばフッ素原子、塩素原子、臭素原子、ヨウ素原子な
どが挙げられる。
【００５８】
　また、ヘテロ環基としては、好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～１
２であり、ヘテロ原子としては、例えば窒素原子、酸素原子、硫黄原子、具体的には例え
ば、ピペリジル、モルホリノ、ピロリジルなどが挙げられる。
【００５９】
　また、シリル基としては、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、トリエチルシリル、
トリイソプロピルシリル、ジメチル‐ｔｅｒｔ－ブチルシリル、ジメチルフェニルシリル
、ジフェニル‐ｔｅｒｔ－ブチルシリル、トリフェニルシリル、トリ－１－ナフチルシリ
ル、トリ－２－ナフチルシリルなどが挙げられる。
【００６０】
　また、シリルオキシ基としては、好ましくは炭素数３～４０、より好ましくは炭素数３
～３０、特に好ましくは炭素数３～２４であり、例えばトリメチルシリルオキシ、トリフ
ェニルシリルオキシなどが挙げられる。
【００６１】
　Ｒ1～Ｒ8の置換基として好ましくは重水素原子、アルキル基、アリール基、ヘテロアリ
ール基、ハロゲン基、シアノ基、シリル基であり、より好ましくは重水素原子、アルキル
基、ヘテロアリール基、ハロゲン基、シアノ基、シリル基であり、特に好ましくは重水素
原子、アルキル基、ヘテロアリール基、シリル基である。これらの置換基は、更に他の置
換基によって置換されてもよく、また、これらの置換基同士が結合し、環を形成していて
もよい。
【００６２】
　Ｒ1～Ｒ8のアルキル基として好ましくはメチル、エチル、ｎ－プロピル、イソプロピル
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、ｎ－ブチル、tｅｒｔ－ブチル、ｎ－オクチル、シクロプロピル、シクロペンチル、シ
クロヘキシル、1－アダマンチル、トリフルオロメチルであり、より好ましくはメチル、
イソプロピル、tｅｒｔ－ブチル、ｎ－オクチル、シクロペンチル、シクロヘキシル、1－
アダマンチル、トリフルオロメチルであり、特に好ましくはtｅｒｔ－ブチル、シクロヘ
キシル、1－アダマンチル、トリフルオロメチルである。これらの置換基は、更に他の置
換基によって置換されてもよく、また、これらの置換基同士が結合し、環を形成していて
もよい。
【００６３】
　Ｒ1～Ｒ8のヘテロアリール基として好ましくはイミダゾリル、ピラゾリル、ピリジル、
キノリル、イソキノリニル、ピロリル、インドリル、フリル、チエニル、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、アゼピニルであり、より
好ましくはイミダゾリル、ピラゾリル、キノリル、インドリル、フリル、チエニル、ベン
ズイミダゾリル、カルバゾリル、アゼピニルであり、特に好ましくはインドリル、フリル
、チエニル、ベンズイミダゾリル、カルバゾリル、アゼピニルである。これらの置換基は
、更に他の置換基によって置換されてもよく、縮環構造を形成していてもよく、また、こ
れらの置換基同士が結合し、環を形成していてもよい。
【００６４】
　Ｒ1～Ｒ8のシリル基として好ましくはトリメチルシリル、トリエチルシリル、トリイソ
プロピルシリル、ジメチル‐ｔｅｒｔ－ブチルシリル、ジメチルフェニルシリル、メチル
ジフェニルシリル、ジフェニル‐ｔｅｒｔ－ブチルシリル、トリフェニルシリルであり、
より好ましくはトリメチルシリル、トリイソプロピルシリル、ジメチル‐ｔｅｒｔ－ブチ
ルシリル、ジフェニル‐ｔｅｒｔ－ブチルシリル、トリフェニルシリルであり、特に好ま
しくはトリメチルシリル、ジメチル‐ｔｅｒｔ－ブチルシリル、トリフェニルシリルであ
る。これらの置換基は、更に他の置換基によって置換されてもよく、また、これらの置換
基同士が結合し、環を形成していてもよい。
【００６５】
　Ｒ2、Ｒ7は、置換基として特に好ましいのは、アルキル基、アリール基、シリル基、重
水素原子であり、より好ましいのは、アルキル基、シリル基、重水素原子であり、特に好
ましいのは、ｔｅｒｔ－ブチル基、アダマンチル基、トリメチルシリル基、トリフェニル
シリル基、重水素原子である。
【００６６】
　Ｒ3、Ｒ6は、置換基として特に好ましいのは、アルキル基、アリール基、シリル基、重
水素原子であり、より好ましいのは、アルキル基、シリル基、重水素原子であり、特に好
ましいのは、ｔｅｒｔ－ブチル基、アダマンチル基、トリメチルシリル基、トリフェニル
シリル基、重水素原子である。
【００６７】
　Ｒ1～Ｒ8からなる置換基の組み合わせの具体例を以下に列挙するが、本発明はこれらの
化合物に限定されることはない。以下、構造式中のＤは重水素原子を表す。
【００６８】
　例えば、（a-0）は、Ｒ1～Ｒ8のすべてが水素原子であることを表し、（a-1）は、Ｒ1

、Ｒ2、Ｒ4、Ｒ5、Ｒ7、Ｒ8が水素原子で、Ｒ3、Ｒ6が重水素原子であることを表し、（a
-4）は、Ｒ1～Ｒ8のすべてが重水素原子であることを表している。
　なお、下記（a-0）～（ｋ-0）（重水素原子を含まない）は、一般式（Ｉ）を満たさな
いが、これら以外は一般式（Ｉ）を満たす。
【００６９】
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【化１０】

【００７０】
【化１１】

【００７１】
【化１２】

【００７２】



(17) JP 5484690 B2 2014.5.7

10

20

30

40

50

【化１３】

【００７３】
【化１４】

【００７４】
【化１５】

【００７５】

【化１６】
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【００７６】
【化１７】

【００７７】
【化１８】

【００７８】
【化１９】

【００７９】
【化２０】

【００８０】
　Ｒ9はアルキル基、アルケニル基、アリール基、ヘテロアリール基、シリル基を表し、
好ましくは、アリール基、ヘテロアリール基、シリル基であり、より好ましくは、アリー
ル基、ヘテロアリール基であり、特に好ましくは、アリール基である。
【００８１】
　Ｒ9のアリール基として好ましくはフェニル、ｏ－メチルフェニル、２，６－キシリル
、メシチルであり、より好ましくはフェニル、メシチルであり、特に好ましくはフェニル
基である。これらの置換基は、縮環構造を形成していてもよく、また、これらの置換基同
士が結合し、環を形成していてもよく、例えば、ビフェニル、ナフチル、アントラニル、
フェナントリル、ピレニル、ナフタセニル等が挙げられる。これらの置換基は、更に他の
置換基によって置換されてもよい。
【００８２】
　Ｒ9には、カルバゾールとＲ1～Ｒ8とからなる構造が、複数結合していてもよく、好ま
しくは１～６個結合してもよく、より好ましくは１～３個結合してもよく、特に好ましく
は１～２個結合してもよい。
【００８３】
　例えば、カルバゾールとＲ1～Ｒ8とからなる構造が、１個結合するＲ9の置換基の具体
例を以下に列挙するが、本発明はこれらの化合物に限定されることはない。以下の図にお
ける＊印は、カルバゾールの窒素原子が結合する部分を表す。なお、上記（a-0）～（ｋ
－０）（重水素原子を含まない）と下記（１Ａ－０）～（１Ｑ－０）（重水素原子を含ま
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合わせは一般式（Ｉ）を満たす。
【００８４】
【化２１】

【００８５】
【化２２】

【００８６】
【化２３】

【００８７】
【化２４】

【００８８】
【化２５】

【００８９】
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【化２６】

【００９０】
【化２７】

【００９１】
【化２８】

【００９２】
【化２９】

【００９３】
【化３０】

【００９４】
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【化３１】

【００９５】
【化３２】

【００９６】
【化３３】

【００９７】
　例えば、カルバゾールとＲ1～Ｒ8とからなる構造が、2個結合するＲ9の置換基の具体例
を以下に列挙するが、本発明はこれらの化合物に限定されることはない。以下の図におけ
る＊印は、カルバゾールの窒素原子が結合する部分を表す。なお、上記（a-0）～（ｋ-0
）（重水素原子を含まない）と下記（２Ａ－０）～（２Ｍ－０）（重水素原子を含まない
）との組み合わせは、一般式（Ｉ）を満たさないが、これら以外の同様な両群の組み合わ
せは一般式（Ｉ）を満たす。
【００９８】
【化３４】

【００９９】
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【化３５】

【０１００】
【化３６】

【０１０１】
【化３７】

【０１０２】
【化３８】

【０１０３】
【化３９】

【０１０４】
【化４０】

【０１０５】
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【化４２】

【０１０７】
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【化４３】

【０１０８】
　例えば、カルバゾールとＲ1～Ｒ8とからなる構造が、３個結合するＲ9の置換基の具体
例を以下に列挙するが、本発明はこれらの化合物に限定されることはない。以下の図にお
ける＊印は、カルバゾールの窒素原子が結合する部分を表す。なお、上記（a-0）～（ｋ-
0）（重水素原子を含まない）と下記（３Ａ－０）～（３Ｃ－０）（重水素原子を含まな
い）との組み合わせは、一般式（Ｉ）を満たさないが、これら以外の同様な両群の組み合
わせは一般式（Ｉ）を満たす。
【０１０９】
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【化４４】

【０１１０】
【化４５】

【０１１１】
　例えば、カルバゾールとＲ1～Ｒ8とからなる構造が、４個結合するＲ9の置換基の具体
例を以下に列挙するが、本発明はこれらの化合物に限定されることはない。以下の図にお
ける＊印は、カルバゾールの窒素原子が結合する部分を表す。なお、上記（a-0）～（ｋ-
0）（重水素原子を含まない）と下記（４Ａ－０）～（４Ｃ－０）（重水素原子を含まな
い）との組み合わせは、一般式（Ｉ）を満たさないが、これら以外の同様な両群の組み合
わせは一般式（Ｉ）を満たす。
【０１１２】

【化４６】

【０１１３】
　例えば、カルバゾールとＲ1～Ｒ8とからなる構造が、６個結合するＲ9の置換基の具体
例を以下に列挙するが、本発明はこれらの化合物に限定されることはない。以下の図にお
ける＊印は、カルバゾールの窒素原子が結合する部分を表す。なお、上記（a-0）～（ｋ-
0）（重水素原子を含まない）と下記（６Ａ－０）との組み合わせは、一般式（Ｉ）を満
たさないが、これら以外の同様な両群の組み合わせは一般式（Ｉ）を満たす。
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【０１１４】
【化４７】

【０１１５】
　一般式（Ｉ）において、Ｒ1～Ｒ9の少なくともひとつは重水素原子、もしくは重水素原
子を含む置換基である。
　本発明において、Ｒ1～Ｒ9の少なくともひとつが重水素原子、もしくは重水素原子を含
む置換基であるとは、重水素原子が結合した位置において、重水素原子と水素原子の比率
(重水素原子の原子数：水素原子の原子数)が、１００：０から１：９９の範囲に含まれて
いることを意味する。
　このことは、一般式（Ｉ）表される化合物で、水素原子と重水素原子以外の構造が同一
のものにおいて、特定の位置において水素原子を含むものと重水素原子を含むものが、上
記の範囲で混合されていることを意味する。
【０１１６】
　一般式（Ｉ）において、重水素原子と水素原子の比率(重水素原子の原子数：水素原子
の原子数)が、１００：０から１：９９の範囲に含まれていることが好ましく、１００：
０から５０：５０の範囲に含まれていることがより好ましく、１００：０から８０：２０
の範囲に含まれていることが特に好ましい。
【０１１７】
　重水素原子と水素原子の比率の範囲として、好ましくは１００：０から５：９５であり
、より好ましくは１００：０から５０：５０であり、特に好ましくは１００：０から８０
：２０である。
【０１１８】
　R1～R8について、好ましくはR1～R8のうちのひとつ以上が重水素原子であり、より好ま
しくはR1～R8のうちのふたつ以上が重水素原子であり、特に好ましくはR1～R8のすべてが
重水素原子である。
【０１１９】
　R1～R8について、重水素原子であるのは、好ましくはR2～R7であり、より好ましくはR2

、R3、R6、R7であり、特に好ましくはR3、R6である。
【０１２０】
　本発明の一般式（I）で表される化合物の特に好ましい例は、一般式（ＶＩＩＩ）で表
される化合物である。以下、一般式（ＶＩＩＩ）で表される化合物について説明する。
【０１２１】
一般式(ＶＩＩＩ)
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【化４８】

【０１２２】
（一般式(ＶＩＩＩ)中、Ｒ81～Ｒ88は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｒ
81～Ｒ88は隣接する置換基どうしで縮合環を形成してもよい。Ａは連結基を表し、ｎ81は
２～６の整数を表す。一般式(ＶＩＩＩ)で表される化合物は、少なくともひとつの重水素
原子を含む。）
【０１２３】
　Ｒ81～Ｒ88は、前記Ｒ1～Ｒ8とそれぞれ同義であり、好ましい範囲も同じである。ここ
で、Ｒ81～Ｒ88とＲ1～Ｒ8の対応関係は、前者の一の位の番号が同じ組の対応関係を意味
する。他の同様の対応記載も同じ意味である。
【０１２４】
　ｎ81として好ましくは、２～４であり、より好ましくは、２～３であり、特に好ましく
は２である。
【０１２５】
　Ａで表される連結基として好ましくは、アルキレン、アリーレン、ヘテロアリーレン、
シリレンであり、より好ましくは、アリーレン、ヘテロアリーレンであり、特に好ましく
は、アリーレンであり、これらの連結基は、例えば、前述のＲ1で表される置換基により
、更に置換されていてもよい。
　Ａで表される連結基としては、前記（２Ａ－０）～（６Ａ－０）（重水素原子を含まな
いもの、及び重水素原子を含むもの）で記載したものも包含される。
【０１２６】
　アリーレンとして好ましくは、フェニレン、ナフチレン、ビフェニレン、ターフェニレ
ンであり、より好ましくは、フェニレン、ビフェニレンであり、特に好ましくは、フェニ
レンである。
【０１２７】
　フェニレンとして好ましくは、1,2,3,4,5,6‐六置換フェニレン、1,2,4,5‐四置換フェ
ニレン、1,3,5‐三置換フェニレン、1,2‐二置換フェニレン、1,3‐二置換フェニレン、1
,4‐二置換フェニレンであり、より好ましくは、1,2‐二置換フェニレン、1,3‐二置換フ
ェニレン、1,4‐二置換フェニレンであり、特に好ましくは、1,3‐二置換フェニレン、1,
4‐二置換フェニレンである。ここで、三置換以上の場合は、カルバゾールの他に、前述
のＲ1で表される置換基が置換されていてもよい。
【０１２８】
　一般式（ＶＩＩＩ）で表される化合物において、重水素原子を含むとは、重水素原子が
結合した位置において、重水素原子と水素原子の比率(重水素原子の原子数：水素原子の
原子数)が、１００：０から１：９９の範囲に含まれていることを意味する。
【０１２９】
　重水素原子と水素原子の比率の範囲として、好ましくは１００：０から５：９５であり
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：２０である。
【０１３０】
　本発明の一般式（I）で表される化合物は低分子化合物であっもて良く、また、オリゴ
マー化合物、一般式（I）で表される構造を主鎖または側鎖に有するポリマー化合物（質
量平均分子量（ポリスチレン換算）は好ましくは１０００～５００００００、より好まし
くは２０００～１００００００、さらに好ましくは３０００～１０００００である。）で
あってもよい。本発明の一般式（I）で表される化合物は低分子化合物が好ましい。
　本発明の一般式（I）で表される化合物が、オリゴマー化合物または一般式（I）で表さ
れる構造を主鎖または側鎖に有するポリマー化合物の場合、主鎖としては、R1～R9の複数
が含まれ、より好ましくはR3、R6、R9のいずれか複数が含まれ、特に好ましくはR3、R6が
含まれる。側鎖として含まれる場合は、R1～R9のいずれかが含まれ、より好ましくはR3、
R6、R9のいずれが含まれ、特に好ましくはR9が含まれる。
【０１３１】
　本発明において本発明の一般式(Ｉ)で表される化合物は、その用途が限定されることは
なく、有機層内のいずれの層に含有されてもよい。本発明の一般式（Ｉ）で表される化合
物の導入層としては、発光層、正孔注入層、正孔輸送層、電子輸送層、電子注入層、励起
子ブロック層、電荷ブロック層のいずれか、もしくは複数に含有されるのが好ましい。本
発明の一般式（Ｉ）で表される化合物は、正孔の注入輸送を担う観点から、発光層、正孔
注入層、正孔輸送層に含まれることが好ましく、電子と正孔が再結合して発生する励起状
態に対する材料の安定性の観点からは、発光層に含まれることが特に好ましい。　
　本発明では、一般式（Ｉ）で表される化合物を発光層および発光層に隣接する層のいず
れかに含有することが好ましく、また、一般式（Ｉ）で表される化合物を発光層および隣
接する層の両層に含有させてもよい。
　発光層中において、本発明の一般式(Ｉ)で表される化合物は1～100質量％含まれること
が好ましく、50～100質量％含まれることがより好ましく、80～100質量％含まれることが
より好ましい。
　また、本発明の一般式(Ｉ)で表される化合物を発光層以外の層に含有する場合は、1～1
00質量％含まれることが好ましく、50～100質量％含まれることがより好ましく、80～100
質量％含まれることがより好ましい。
【０１３２】
　一般式(Ｉ)で表される化合物の具体例を以下に列挙するが、本発明はこれらの化合物に
限定されることはない。
【０１３３】
　例えば、例示化合物（１－１）は、上記、（ａ－１）と（２Ｆ－０）の組み合わせを表
し、例示化合物（１－６）は、上記、（ａ－４）と（２Ｆ－３）の組み合わせを表す。
【０１３４】
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【化４９】

【０１３５】
【化５０】

【０１３６】
【化５１】

【０１３７】
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【化５２】

【０１３８】
【化５３】

【０１３９】
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【化５４】

【０１４０】
【化５５】

【０１４１】
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【化５６】

【０１４２】

【化５７】

【０１４３】

【化５８】
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【０１４４】
【化５９】

【０１４５】
【化６０】

【０１４６】
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【０１４７】
【化６２】

【０１４８】
　一般式(Ｉ)で表される化合物を含むポリマー化合物、オリゴマー化合物の具体例を以下
に挙げるが、本発明はこれらの化合物に限定されることはない。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く、共重合体はランダム共重
合体、交互共重合体、ブロック共重合体のいずれでもよい。図中、ｍ：ｎはポリマーに含
まれる各モノマーのモル比を表し、ｍは１～１００、ｎは０～９９の数値を表し、ｍとｎ
の和は１００である。
【０１４９】
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【化６３】

【０１５０】
　本発明の重水素原子を含む一般式（Ｉ）で表される化合物は、種々の公知の合成法にて
合成することが可能である。例えば、特開２００４－１１４００および特開２００４－４
６０６６に記載の方法を用いることにより、一般式（Ｉ）で表される化合物の水素原子を
重水素原子に変換することができる。また、重水素原子を含む原料を用いて、本発明の重
水素原子を含む一般式（Ｉ）で表される化合物を合成することもできる。重水素原子を含
む原料として具体的には、重ブロモベンゼン-d5（CAS No. 4165-57-5）、重ヨウ化メチル
-d3（CAS No. 865-50-9）や、J.Am.Chem.Soc. vol.126, No.40, 13033-03043項(2004年)
に記載の方法で合成できるレゾルシノール-d6および、そのスルホン酸エステル誘導体な
どが挙げられる。
【０１５１】
　発光材料としては、本発明ではイリジウム錯体系燐光発光材料を用いるが、他の燐光発
光材料を併用してもよい。
　イリジウム錯体系燐光材料を用いることにより、効率の向上、および耐久性向上の効果
がある。
【０１５２】
　イリジウム錯体系燐光材料としては、カルベンでイリジウム原子と結合する配位子を含
むイリジウム錯体、ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含む
イリジウム錯体、ピリジン骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリ
ジウム錯体が特に好ましく、カルベンでイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウ
ム錯体、ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム
錯体がより好ましく、ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含
むイリジウム錯体が特に好ましい。
【０１５３】
　配位子とイリジウム原子が結合するとは、配位子とイリジウム原子間の結合が共有結合
・配位結合・イオン結合のいずれであってもよいことを表す。
【０１５４】
　イリジウム原子に配位するカルベンとしては、一酸化炭素、イソニトリル基、ヘテロ原
子で安定化された炭素カルベンが挙げられる。
【０１５５】
カルベンでイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム錯体系燐光発光材料として
は、下記一般式（ＩＩ）で表されるイリジウム錯体が好ましい。
【０１５６】
　一般式（ＩＩ）について説明する。
【０１５７】
一般式(ＩＩ)
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【化６４】

【０１５８】
（一般式(ＩＩ)中、Ｒ21～Ｒ23及びＲ25～Ｒ28は各々独立して水素原子、もしくは置換基
であり、Ｌ21は配位子を表し、ｎ22は１～３の整数を表し、ｎ21は０～４の整数を表す。
Ｃはカルベン炭素を表し、イリジウムに配位する。）
【０１５９】
　Ｒ21～Ｒ23及びＲ25～Ｒ28は各々独立して水素原子、もしくは置換基を表す。置換基と
しては、例えば、アルキル基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２
０、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、
特に好ましくは炭素数０～１０であり、例えばアミノ、メチルアミノ、ジメチルアミノ、
ジエチルアミノ、ジベンジルアミノ、ジフェニルアミノ、ジトリルアミノなどが挙げられ
る。）、アルコキシ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特
に好ましくは炭素数１～１０であり、例えばメトキシ、エトキシ、ブトキシ、２－エチル
ヘキシロキシなどが挙げられる。）、アリールオキシ基（好ましくは炭素数６～３０、よ
り好ましくは炭素数６～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフェニルオ
キシ、１－ナフチルオキシ、２－ナフチルオキシなどが挙げられる。）、ヘテロ環オキシ
基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数
１～１２であり、例えばピリジルオキシ、ピラジルオキシ、ピリミジルオキシ、キノリル
オキシなどが挙げられる。）、アシル基（好ましくは炭素数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



(37) JP 5484690 B2 2014.5.7

10

20

30

40

50

数２～２０、特に好ましくは炭素数２～１２であり、例えばメトキシカルボニルアミノな
どが挙げられる。）、アリールオキシカルボニルアミノ基（好ましくは炭素数７～３０、
より好ましくは炭素数７～２０、特に好ましくは炭素数７～１２であり、例えばフェニル
オキシカルボニルアミノなどが挙げられる。）、スルホニルアミノ基（好ましくは炭素数
１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例え
ばメタンスルホニルアミノ、ベンゼンスルホニルアミノなどが挙げられる。）、スルファ
モイル基（好ましくは炭素数０～３０、より好ましくは炭素数０～２０、特に好ましくは
炭素数０～１２であり、例えばスルファモイル、メチルスルファモイル、ジメチルスルフ
ァモイル、フェニルスルファモイルなどが挙げられる。）、カルバモイル基（好ましくは
炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２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。）、ヘテロ環チオ基（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～２
０、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（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数１～１２であり、ヘテロ原子とし
ては、例えば窒素原子、酸素原子、硫黄原子、具体的には例えばイミダゾリル、ピリジル
、キノリル、フリル、チエニル、ピペリジル、モルホリノ、ベンズオキサゾリル、ベンズ
イミダゾリル、ベンズチアゾリル、カルバゾリル基、アゼピニル基などが挙げられる。）
、シリル基（好ましくは炭素数３～４０、より好ましくは炭素数３～３０、特に好ましく
は炭素数３～２４であり、例えばトリメチルシリル、トリフェニルシリルなどが挙げられ
る。）、シリルオキシ基（好ましくは炭素数３～４０、より好ましくは炭素数３～３０、
特に好ましくは炭素数３～２４であり、例えばトリメチルシリルオキシ、トリフェニルシ
リルオキシなどが挙げられる。）などが挙げられる。これらの置換基は更に置換されても
よい。
【０１６０】
　Ｒ21とＲ22、あるいは、Ｒ22とＲ23は、それぞれ結合して環構造を形成していてもよい
。
【０１６１】
　Ｒ21は、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、アルキル基、アリール基であり、特に好ましくは、メチル基、ｔｅｒ
ｔ－ブチル基、フェニル基、メシチル基、2‐o-キシリル基である。
【０１６２】
　Ｒ22、Ｒ23は、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、アルキル基、アリール基であり、特に好ましくは、メチル基、
ｔｅｒｔ－ブチル基、フェニル基である。
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【０１６３】
　Ｒ25～Ｒ27は、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
、ハロゲン基、シアノ基であり、より好ましくは、アルキル基、アリール基ハロゲン基、
シアノ基であり、特に好ましくは、メチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、フェニル基、フッ素
原子、シアノ基である。
【０１６４】
　Ｌ21は配位子を表す。配位子としては、例えば、「Photochemistry and Photophysics 
of Coordination 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 等に記載の配位子が挙
げられ、好ましくは、ハロゲン配位子（好ましくは塩素配位子、フッ素配位子）、含窒素
ヘテロ環配位子（例えばビピリジル、フェナントロリン、フェニルピリジン、ピラゾリル
ピリジン、ベンズイミダゾリルピリジン、フェニルピラゾール、ピコリン酸、ジピコリン
酸など）、ジケトン配位子、ニトリル配位子、ＣＯ配位子、イソニトリル配位子、りん配
位子（例えば、ホスフィン誘導体、亜りん酸エステル誘導体、ホスフィニン誘導体など）
、カルボン酸配位子（例えば酢酸配位子など）であり、より好ましくは、含窒素ヘテロ環
配位子（例えばビピリジル、フェナントロリン、フェニルピリジン、ピラゾリルピリジン
、ベンズイミダゾリルピリジン、フェニルピラゾール）である。
【０１６５】
　含窒素へテロ環配位子における含窒素へテロ環としてはピリジン環、ピラジン環、ピリ
ミジン環、ピリダジン環、ピロール環、ピラゾール環、イミダゾール環、トリアゾール環
、チアゾール環、オキサゾール環、オキサジアゾール環、チアジアゾール環、アザホスフ
ィニン環が好ましく、ピリジン環、ピロール環、ピラゾール環、イミダゾール環がより好
ましく、ピリジン環、ピラゾール環、イミダゾール環がさらに好ましい。
　含窒素へテロ環配位子は、置換基を有していてもよい。置換基としては前記R11で説明
した基が挙げられ、例えば、アルキル基、アリール基、アルコキシ基、フッ素原子、シア
ノ基、置換アミノ基等が好ましい。
【０１６６】
　ｎ22として好ましくは、２～３であり、特に好ましくは、３である。ｎ21が２～３の時
は、複数のL21は同じであっても異なっていてもよい。ｎ22が２～３の時は、ｎ22によっ
て数が決定される配位子は、同じであっても異なっていてもよい。
【０１６７】
　カルベンでイリジウム原子と結合する配位子を含む一般式（ＩＩ）で表されるイリジウ
ム錯体系燐光発光材料としては、下記、一般式（ＩＩＩ）で表されるイリジウム錯体系燐
光発光材料がより好ましい。
【０１６８】
　一般式（III）について説明する。
【０１６９】
一般式(ＩＩＩ)
【化６５】

【０１７０】
（一般式(ＩＩＩ)中、Ｒ31はアルキル基、もしくはアリール基を表し、Ｒ35～Ｒ37は各々
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独立して、水素原子、フッ素原子、アルキル基、またはシアノ基を表す。また、Ｒ35とＲ
36、もしくは、Ｒ36とＲ37は互いに結合した縮環構造であってもよい。Ｌ31は配位子を表
し、ｎ32は１～３の整数を表し、ｎ31は０～４の整数を表す。Ｃはカルベン炭素を表し、
イリジウムに配位する。）
【０１７１】
　Ｒ31はアルキル基、もしくは、アリール基を表し、より好ましくは、アルキル基を表す
。
【０１７２】
　Ｒ31のアルキル基としては、メチル基、エチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、シクロヘキシ
ル基が好ましく、メチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基がより好ましく、メチル基が特に好まし
い。
【０１７３】
　Ｒ31のアリール基としては、フェニル基、ｐ－メチルフェニル基、２－キシリル基、５
－キシリル基、メシチル基、１－ナフチル基、２－ナフチル基、アントラニル基が好まし
く、フェニル基、ｐ－メチルフェニル基、２－キシリル基、５－キシリル基、メシチル基
がより好ましく、フェニル基が特に好ましい。
【０１７４】
　Ｒ35と前記Ｒ25、Ｒ36と前記Ｒ26、および、Ｒ37と前記Ｒ27はそれぞれ同義である。
【０１７５】
　Ｒ35は水素原子、フッ素原子、アルキル基、シアノ基が好ましく、水素原子、フッ素原
子、シアノ基がより好ましく、フッ素原子が特に好ましい。
【０１７６】
　Ｒ36は水素原子、フッ素原子、アルキル基、シアノ基が好ましく、水素原子、フッ素原
子、シアノ基がより好ましく、シアノ基が特に好ましい。
【０１７７】
　Ｒ37は水素原子、フッ素原子、アルキル基、シアノ基が好ましく、フッ素原子、シアノ
基がより好ましく、シアノ基が特に好ましい。
【０１７８】
　Ｒ35、Ｒ36、Ｒ37のアルキル基としては、メチル基、エチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、
シクロヘキシル基、トリフルオロメチル基、パーフルオロブチル基、が好ましく、メチル
基、ｔｅｒｔ－ブチル基、トリフルオロメチル基、パーフルオロブチル基、がより好まし
く、トリフルオロメチル基が特に好ましい。
【０１７９】
　Ｒ35とＲ36、もしくは、Ｒ36とＲ37が互いに結合して形成するベンゾ縮環構造は、ジベ
ンゾフラニル、ジベンゾチオフェニル、Ｎ-フェニルカルバゾリル、Ｎ-メチルカルバゾリ
ル、9,9-ジメチルフルオレニル、Ｎ-フェニルインドリル、Ｎ-メチルインドリル、ベンゾ
チエニル、1,1-ジメチルインデニルが好ましく、ジベンゾフリル、ジベンゾチオフェニル
、Ｎ-フェニルカルバゾリル、Ｎ-メチルカルバゾリル、9,9-ジメチルフルオレニルがより
好ましく、ジベンゾフラニルが特に好ましい。
【０１８０】
Ｒ35とＲ36、もしくは、Ｒ36とＲ37が互いに結合して形成するジベンゾフラニル構造、も
しくは、ジベンゾチオフェニル構造は、Ｒ35、もしくは、Ｒ37の位置で酸素原子や硫黄原
子と結合するものが好ましく、Ｒ35の位置で酸素原子や硫黄原子と結合するものが特に好
ましい。
【０１８１】
　Ｌ31は前記Ｌ21と同義であり、好ましい範囲も同じである。
【０１８２】
　ｎ31と前記ｎ21、および、ｎ32と前記ｎ22はそれぞれ同義であり、好ましい範囲も同じ
である。
【０１８３】
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　ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム錯体系
燐光発光材料としては、下記一般式（ＩＶ）で表されるイリジウム錯体が好ましい。
【０１８４】
　一般式（IV）について説明する。
【０１８５】
一般式(ＩＶ)
【化６６】

【０１８６】
（一般式(ＩＶ)中、Ｒ41～Ｒ43及びＲ45～Ｒ48は各々独立して水素原子、もしくは置換基
であり、Ｌ41は配位子を表し、ｎ42は１～３の整数を表し、ｎ41は０～４の整数を表す。
）
【０１８７】
　Ｒ41～Ｒ43及びＲ45～Ｒ48は前記Ｒ21～Ｒ23及びＲ25～Ｒ28と同義である。
【０１８８】
　Ｒ41～Ｒ43は、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、アルキル基、アリール基であり、特に好ましくは、メチル基、
ｔｅｒｔ－ブチル基、フェニル基である。
【０１８９】
　Ｒ45～Ｒ47は、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
、ハロゲン基、シアノ基であり、より好ましくは、アルキル基、アリール基ハロゲン基、
シアノ基であり、特に好ましくは、メチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、フェニル基、フッ素
原子、シアノ基である。
【０１９０】
　Ｒ45とＲ46、あるいは、Ｒ46とＲ47は、それぞれ結合して環構造を形成していてもよい
。
【０１９１】
　Ｌ41は前記Ｌ21と同義であり、好ましい範囲も同じである。
【０１９２】
　ｎ41と前記ｎ21、および、ｎ42と前記ｎ22はそれぞれ同義であり、好ましい範囲も同じ
である。
【０１９３】
　ピラゾール骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含む一般式（ＩＶ）で
表されるイリジウム錯体系燐光発光材料としては、下記、一般式（Ｖ）で表されるイリジ
ウム錯体系燐光発光材料がより好ましい。
【０１９４】
　一般式（Ｖ）について説明する。
【０１９５】
一般式(Ｖ)
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【化６７】

【０１９６】
（一般式(Ｖ)中、Ｒ52～Ｒ53は各々独立して、水素原子、アルキル基、またはアリール基
を表し、Ｒ55～Ｒ57は各々独立して、水素原子、フッ素原子、アルキル基、またはシアノ
基を表す。また、Ｒ55とＲ56、もしくは、Ｒ56とＲ57は互いに結合した縮環構造であって
もよい。Ｌ51は配位子を表し、ｎ52は１～３の整数を表し、ｎ51は０～４の整数を表す。
）
【０１９７】
　Ｒ52、Ｒ53としては、水素原子、アルキル基、アリール基が好ましく、水素原子、メチ
ル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、フェニル基がより好ましく、水素原子が特に好ましい。
【０１９８】
　Ｒ55と前記Ｒ35、Ｒ56と前記Ｒ36、および、Ｒ57と前記Ｒ37はそれぞれ同義であり、好
ましい範囲も同じである。
【０１９９】
　Ｌ51は前記Ｌ21と同義であり、好ましい範囲も同じである。
【０２００】
　ｎ51と前記ｎ21、および、ｎ52と前記ｎ22はそれぞれ同義であり、好ましい範囲も同じ
である。
【０２０１】
　ピリジン骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含むイリジウム錯体系燐
光発光材料としては、下記一般式（ＶＩ）で表されるイリジウム錯体が好ましい。
【０２０２】
　一般式（ＶＩ）について説明する。
【０２０３】
一般式(ＶＩ)
【化６８】

【０２０４】
（一般式(ＶＩ)中、Ｒ61～Ｒ68は各々独立して水素原子、もしくは置換基であり、Ｌ61は
配位子を表し、ｎ62は１～３の整数を表し、ｎ61は０～４の整数を表す。）
【０２０５】
　Ｒ61～Ｒ63及びＲ65～Ｒ68は前記Ｒ21～Ｒ23及びＲ25～Ｒ28と同義である。Ｒ64は、Ｒ
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23と同義である。
【０２０６】
　Ｒ61～Ｒ64は、置換基として好ましくは、アルキル基、アルコキシ基、アリールオキシ
基、ヘテロアリールオキシ基、置換アミノ基であり、より好ましくは、アルキル基、アル
コキシ基、アリールオキシ基、置換アミノ基であり、特に好ましくは、メチル基、ｔｅｒ
ｔ－ブチル基、メトキシ基、フェノキシ基、ジメチルアミノ基、ジフェニルアミノ基であ
る。
【０２０７】
　Ｒ61とＲ62、あるいは、Ｒ62とＲ63、あるいは、Ｒ63とＲ64は、それぞれ結合して環構
造を形成していてもよい。
【０２０８】
　Ｒ65～Ｒ68は、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
、ハロゲン基、シアノ基であり、より好ましくは、アルキル基、アリール基ハロゲン基、
シアノ基であり、特に好ましくは、メチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、フェニル基、フッ素
原子、シアノ基である。
【０２０９】
　Ｒ65とＲ66、あるいは、Ｒ66とＲ67、あるいは、Ｒ67とＲ68は、それぞれ結合して環構
造を形成していてもよい。
【０２１０】
　Ｌ61は前記Ｌ21と同義であり、好ましい範囲も同じである。
【０２１１】
　ｎ61と前記ｎ21、および、ｎ62と前記ｎ22はそれぞれ同義であり、好ましい範囲も同じ
である。
【０２１２】
　ピリジン骨格の窒素原子でイリジウム原子と結合する配位子を含む一般式（ＶＩ）で表
されるイリジウム錯体系燐光発光材料としては、下記、一般式（ＶＩＩ）で表されるイリ
ジウム錯体系燐光発光材料がより好ましい。
【０２１３】
　一般式（ＶＩＩ）について説明する。
【０２１４】
一般式(ＶＩＩ)
【化６９】

【０２１５】
（一般式(ＶＩＩ)中、Ｒ73は水素原子、アルキル基、アミノ基、またはアルコキシ基を表
し、Ｒ75～Ｒ77は各々独立して、水素原子、フッ素原子、シアノ基、またはアルキル基を
表し、Ｌ71は配位子を表し、ｎ72は１～３の整数を表し、ｎ71は０～４の整数を表す。）
【０２１６】
　Ｒ73としては、アルキル基、アミノ基、アルコキシ基が好ましく、メチル基、ｔｅｒｔ
－ブチル基、ジメチルアミノ基、ジフェニルアミノ基、メトキシ基、ｔｅｒｔ－ブトキシ
基、フェノキシ基がより好ましく、メトキシ基が特に好ましい。
【０２１７】
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　Ｒ75は水素原子、フッ素原子、アルキル基、シアノ基が好ましく、水素原子、フッ素原
子、シアノ基がより好ましく、フッ素原子が特に好ましい。
【０２１８】
　Ｒ76は水素原子、フッ素原子、アルキル基、シアノ基が好ましく、水素原子、フッ素原
子、シアノ基がより好ましく、シアノ基が特に好ましい。
【０２１９】
　Ｒ77は水素原子、フッ素原子、アルキル基、シアノ基が好ましく、フッ素原子、シアノ
基がより好ましく、フッ素原子が特に好ましい。
【０２２０】
　Ｒ75、Ｒ76、Ｒ77のアルキル基としては、メチル基、エチル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、
シクロヘキシル基、トリフルオロメチル基、パーフルオロブチル基、が好ましく、メチル
基、ｔｅｒｔ－ブチル基、トリフルオロメチル基、パーフルオロブチル基、がより好まし
く、トリフルオロメチル基が特に好ましい。
【０２２１】
　Ｌ71は前記Ｌ21と同義であり、好ましい範囲も同じである。
【０２２２】
　ｎ71と前記ｎ21、および、ｎ72と前記ｎ22はそれぞれ同義であり、好ましい範囲も同じ
である。
【０２２３】
　イリジウム錯体系燐光発光材料の最大発光波長とは、発光スペクトルの極大値において
、発光強度が最大であるところの波長である。最大発光波長としては、４５０ｎｍ～４７
０ｎｍであることが好ましく、４５０ｎｍ～４６５ｎｍであることがより好ましく、４５
０ｎｍ～４６０ｎｍであることが特に好ましい。
【０２２４】
　イリジウム錯体燐光発光材料としては、国際公開第００-７０６５５号、国際公開第０
１-４１５１２号、国際公開第０２-５６４５号、特開２００２－１１７９７８、国際公開
第０４-０８５４５０号、国際公開第０６-１２１８１１号、国際公開第０５-０１９３７
３号、国際公開第０５-１１３７０４号、国際公開第０４-０１６７１１号、Coordination
 Chemistry Reviews 250(2006)2093-2126、に記載の化合物が挙げられる。
【０２２５】
　イリジウム錯体燐光発光材料として、具体例を以下に列挙するが、本発明はこれらの例
に限定されるものではない。
【０２２６】
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【化７０】

【０２２７】



(45) JP 5484690 B2 2014.5.7

10

20

30

【化７１】

【０２２８】
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【化７２】

【０２２９】
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【化７３】

【０２３０】
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【化７４】

【０２３１】
　上記錯体化合物として例示した化合物は、例えば以下に示す工程により製造することが
できる。
【０２３２】
　上記の金属錯体化合物は、Journal of Organic Chemistry 53, 786, (1988) 、G. R. N
ewkomeet al.）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行に記載の方法およびその組み合
わせ、Chemische  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。
　例えば、配位子、またはその解離体と金属化合物を溶媒（例えば、ハロゲン系溶媒、ア
ルコール系溶媒、エーテル系溶媒、エステル系溶媒、ケトン系溶媒、ニトリル系溶媒、ア
ミド系溶媒、スルホン系溶媒、スルホキサイド系溶媒、水などが挙げられる）の存在下、
もしくは、溶媒非存在下、塩基の存在下（無機、有機の種々の塩基、例えば、ナトリウム
メトキサイド、ｔ－ブトキシカリウム、トリエチルアミン、炭酸カリウムなどが挙げられ
る）、もしくは、塩基非存在下、室温以下、もしくは加熱し（通常の加熱以外にもマイク
ロウェーブで加熱する手法も有効である）得ることができる。
【０２３３】
　本発明において、イリジウム錯体は、発光材料として用いることが好ましいが、発光層
以外に用いてもよい。
【０２３４】
　イリジウム錯体は、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％～５０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。
【０２３５】
　本発明の素子を構成する各要素について詳細に説明する。
【０２３６】
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［有機電界発光素子］
　以下、本発明の素子について詳細に説明する。
　本発明の発光素子は基板上に陰極と陽極を有し、両電極の間に有機発光層（以下、単に
「発光層」と称する場合がある）を含む有機層（有機化合物のみからなる層であってもよ
いし、無機化合物を含有する有機層であってもよい）を有する。従って、本発明では有機
層として発光層のみの構成であってもよい。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、透明であることが好ましい。
【０２３７】
　本発明における有機層の積層の態様としては、陽極側から、正孔輸送層、発光層、電子
輸送層の順に積層されている態様が好ましい。更に、正孔輸送層と発光層との間、又は、
発光層と電子輸送層との間には、電荷ブロック層等を有していてもよい。陽極と正孔輸送
層との間に、正孔注入層を有してもよく、陰極と電子輸送層との間には、電子注入層を有
してもよい。尚、各層は複数の二次層に分かれていてもよい。
【０２３８】
　次に、本発明の発光素子を構成する要素について、詳細に説明する。
【０２３９】
＜基板＞
　本発明で使用する基板としては、有機層から発せられる光を散乱又は減衰させない基板
であることが好ましい。その具体例としては、ジルコニア安定化イットリウム（ＹＳＺ）
、ガラス等の無機材料、ポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンフタレート、ポリエ
チレンナフタレート等のポリエステル、ポリスチレン、ポリカーボネート、ポリエーテル
スルホン、ポリアリレート、ポリイミド、ポリシクロオレフィン、ノルボルネン樹脂、ポ
リ（クロロトリフルオロエチレン）等の有機材料が挙げられる。
　例えば、基板としてガラスを用いる場合、その材質については、ガラスからの溶出イオ
ンを少なくするため、無アルカリガラスを用いることが好ましい。また、ソーダライムガ
ラスを用いる場合には、シリカなどのバリアコートを施したものを使用することが好まし
い。有機材料の場合には、耐熱性、寸法安定性、耐溶剤性、電気絶縁性、及び加工性に優
れていることが好ましい。
【０２４０】
　基板の形状、構造、大きさ等については、特に制限はなく、発光素子の用途、目的等に
応じて適宜選択することができる。一般的には、基板の形状としては、板状であることが
好ましい。基板の構造としては、単層構造であってもよいし、積層構造であってもよく、
また、単一部材で形成されていてもよいし、２以上の部材で形成されていてもよい。
【０２４１】
　基板は、無色透明であっても、有色透明であってもよいが、有機発光層から発せられる
光を散乱又は減衰等させることがない点で、無色透明であることが好ましい。
【０２４２】
　基板には、その表面又は裏面に透湿防止層（ガスバリア層）を設けることができる。
　透湿防止層（ガスバリア層）の材料としては、窒化珪素、酸化珪素などの無機物が好適
に用いられる。透湿防止層（ガスバリア層）は、例えば、高周波スパッタリング法などに
より形成することができる。
　熱可塑性基板を用いる場合には、更に必要に応じて、ハードコート層、アンダーコート
層などを設けてもよい。
【０２４３】
＜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。
【０２４４】
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　陽極の材料としては、例えば、金属、合金、金属酸化物、導電性化合物、又はこれらの
混合物が好適に挙げられる。陽極材料の具体例としては、アンチモンやフッ素等をドープ
した酸化錫（ＡＴＯ、ＦＴＯ）、酸化錫、酸化亜鉛、酸化インジウム、酸化インジウム錫
（ＩＴＯ）、酸化亜鉛インジウム（ＩＺＯ）等の導電性金属酸化物、金、銀、クロム、ニ
ッケル等の金属、さらにこれらの金属と導電性金属酸化物との混合物又は積層物、ヨウ化
銅、硫化銅などの無機導電性物質、ポリアニリン、ポリチオフェン、ポリピロールなどの
有機導電性材料、及びこれらとＩＴＯとの積層物などが挙げられる。この中で好ましいの
は、導電性金属酸化物であり、特に、生産性、高導電性、透明性等の点からはＩＴＯが好
ましい。
【０２４５】
　陽極は、例えば、印刷方式、コーティング方式等の湿式方式、真空蒸着法、スパッタリ
ング法、イオンプレーティング法等の物理的方式、ＣＶＤ、プラズマＣＶＤ法等の化学的
方式などの中から、陽極を構成する材料との適性を考慮して適宜選択した方法に従って、
前記基板上に形成することができる。例えば、陽極の材料として、ＩＴＯを選択する場合
には、陽極の形成は、直流又は高周波スパッタ法、真空蒸着法、イオンプレーティング法
等に従って行うことができる。
【０２４６】
　本発明の素子において、陽極の形成位置としては特に制限はなく、発光素子の用途、目
的に応じて適宜選択することができる。が、前記基板上に形成されるのが好ましい。この
場合、陽極は、基板における一方の表面の全部に形成されていてもよく、その一部に形成
されていてもよい。
【０２４７】
　なお、陽極を形成する際のパターニングとしては、フォトリソグラフィーなどによる化
学的エッチングによって行ってもよいし、レーザーなどによる物理的エッチングによって
行ってもよく、また、マスクを重ねて真空蒸着やスパッタ等をして行ってもよいし、リフ
トオフ法や印刷法によって行ってもよい。
【０２４８】
　陽極の厚みとしては、陽極を構成する材料により適宜選択することができ、一概に規定
することはできないが、通常、１０ｎｍ～５０μｍ程度であり、５０ｎｍ～２０μｍが好
ましい。
【０２４９】
　陽極の抵抗値としては、１０3Ω／□以下が好ましく、１０2Ω／□以下がより好ましい
。陽極が透明である場合は、無色透明であっても、有色透明であってもよい。透明陽極側
から発光を取り出すためには、その透過率としては、６０％以上が好ましく、７０％以上
がより好ましい。
【０２５０】
　なお、透明陽極については、沢田豊監修「透明電極膜の新展開」シーエムシー刊（１９
９９）に詳述があり、ここに記載される事項を本発明に適用することができる。耐熱性の
低いプラスティック基材を用いる場合は、ＩＴＯ又はＩＺＯを使用し、１５０℃以下の低
温で成膜した透明陽極が好ましい。
【０２５１】
＜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。
【０２５２】
　陰極を構成する材料としては、例えば、金属、合金、金属酸化物、電気伝導性化合物、
これらの混合物などが挙げられる。具体例としてはアルカリ金属（たとえば、Ｌｉ、Ｎａ
、Ｋ、Ｃｓ等）、アルカリ土類金属（たとえばＭｇ、Ｃａ等）、金、銀、鉛、アルミニウ
ム、ナトリウム－カリウム合金、リチウム－アルミニウム合金、マグネシウム－銀合金、
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インジウム、イッテルビウム等の希土類金属、などが挙げられる。これらは、１種単独で
使用してもよいが、安定性と電子注入性とを両立させる観点からは、２種以上を好適に併
用することができる。
【０２５３】
　これらの中でも、陰極を構成する材料としては、電子注入性の点で、アルカリ金属やア
ルカリ土類金属が好ましく、保存安定性に優れる点で、アルミニウムを主体とする材料が
好ましい。
　アルミニウムを主体とする材料とは、アルミニウム単独、アルミニウムと０．０１～１
０質量％のアルカリ金属又はアルカリ土類金属との合金若しくはこれらの混合物（例えば
、リチウム－アルミニウム合金、マグネシウム－アルミニウム合金など）をいう。
【０２５４】
　なお、陰極の材料については、特開平２－１５５９５号公報、特開平５－１２１１７２
号公報に詳述されており、これらの広報に記載の材料は、本発明においても適用すること
ができる。
【０２５５】
　陰極の形成方法については、特に制限はなく、公知の方法に従って行うことができる。
例えば、印刷方式、コーティング方式等の湿式方式、真空蒸着法、スパッタリング法、イ
オンプレーティング法等の物理的方式、ＣＶＤ、プラズマＣＶＤ法等の化学的方式などの
中から、前記した陰極を構成する材料との適性を考慮して適宜選択した方法に従って形成
することができる。例えば、陰極の材料として、金属等を選択する場合には、その１種又
は２種以上を同時又は順次にスパッタ法等に従って行うことができる。
【０２５６】
　陰極を形成するに際してのパターニングは、フォトリソグラフィーなどによる化学的エ
ッチングによって行ってもよいし、レーザーなどによる物理的エッチングによって行って
もよく、マスクを重ねて真空蒸着やスパッタ等をして行ってもよいし、リフトオフ法や印
刷法によって行ってもよい。
【０２５７】
　本発明において、陰極形成位置は特に制限はなく、有機層上の全部に形成されていても
よく、その一部に形成されていてもよい。
　また、陰極と前記有機層との間に、アルカリ金属又はアルカリ土類金属のフッ化物、酸
化物等による誘電体層を０．１～５ｎｍの厚みで挿入してもよい。この誘電体層は、一種
の電子注入層と見ることもできる。誘電体層は、例えば、真空蒸着法、スパッタリング法
、イオンプレーティング法等により形成することができる。
【０２５８】
　陰極の厚みは、陰極を構成する材料により適宜選択することができ、一概に規定するこ
とはできないが、通常１０ｎｍ～５μｍ程度であり、５０ｎｍ～１μｍが好ましい。
　また、陰極は、透明であってもよいし、不透明であってもよい。なお、透明な陰極は、
陰極の材料を１～１０ｎｍの厚さに薄く成膜し、更にＩＴＯやＩＺＯ等の透明な導電性材
料を積層することにより形成することができる。
【０２５９】
＜有機層＞
　本発明における有機層について説明する。
　本発明の素子は、発光層を含む少なくとも一層の有機層を有しており、有機発光層以外
の他の有機層としては、前述したごとく、正孔輸送層、電子輸送層、電荷ブロック層、正
孔注入層、電子注入層等の各層が挙げられる。
【０２６０】
－有機層の形成－
　本発明の素子において、有機層を構成する各層は、蒸着法やスパッタ法等の乾式製膜法
、転写法、印刷法等いずれによっても好適に形成することができる。
【０２６１】
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－発光層－
　発光層は、電界印加時に、陽極、正孔注入層、又は正孔輸送層から正孔を受け取り、陰
極、電子注入層、又は電子輸送層から電子を受け取り、正孔と電子の再結合の場を提供し
て発光させる機能を有する層である。発光層は１層であっても２層以上であってもよく、
２層以上の場合は、それぞれの層が異なる発光色で発光してもよい。
　本発明における発光層は、発光材料のみで構成されていても良く、ホスト材料と発光材
料の混合層とした構成でもよい。
【０２６２】
　ここで、ホスト材料とは、発光層を構成する材料のうち、発光材料以外のものであり、
発光材料を分散して層中に保持する機能、陽極や正孔輸送層等から正孔を受け取る機能、
陰極や電子輸送層等から電子を受け取る機能、正孔及び／または電子を輸送する機能、正
孔と電子の再結合の場を提供する機能、再結合により生成した励起子のエネルギーを発光
材料に移動させる機能、及び正孔及び／または電子を発光材料に輸送する機能のうち少な
くとも一種の機能を有する材料を意味する。
　ホスト材料は電荷輸送材料であることが好ましい。ホスト材料は１種であっても２種以
上であっても良く、例えば、電子輸送性のホスト材料とホール輸送性のホスト材料を混合
した構成が挙げられる。さらに、発光層中に電荷輸送性を有さず、発光しない材料を含ん
でいてもよい。
【０２６３】
　また、本発明における発光層に含有されるホスト材料としては、例えば、カルバゾール
骨格を有するもの、ジアリールアミン骨格を有するもの、ピリジン骨格を有するもの、ピ
ラジン骨格を有するもの、トリアジン骨格を有するもの及びアリールシラン骨格を有する
ものや、後述の正孔注入層、正孔輸送層、電子注入層、電子輸送層の項で例示されている
材料が挙げられる。
【０２６４】
　本発明に使用できる蛍光発光材料の例としては、例えば、ベンゾオキサゾール誘導体、
ベンゾイミダゾール誘導体、ベンゾチアゾール誘導体、スチリルベンゼン誘導体、ポリフ
ェニル誘導体、ジフェニルブタジエン誘導体、テトラフェニルブタジエン誘導体、ナフタ
ルイミド誘導体、クマリン誘導体、縮合芳香族化合物、ペリノン誘導体、オキサジアゾー
ル誘導体、オキサジン誘導体、アルダジン誘導体、ピラリジン誘導体、シクロペンタジエ
ン誘導体、ビススチリルアントラセン誘導体、キナクリドン誘導体、ピロロピリジン誘導
体、チアジアゾロピリジン誘導体、シクロペンタジエン誘導体、スチリルアミン誘導体、
ジケトピロロピロール誘導体、芳香族ジメチリディン化合物、８－キノリノール誘導体の
金属錯体やピロメテン誘導体の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、有機シラン誘導体などの
化合物等が挙げられる。
【０２６５】
　また、本発明に併用あるいは使用できる燐光発光材料は、例えば、遷移金属原子又はラ
ンタノイド原子を含む錯体が挙げられる。
　遷移金属原子としては、特に限定されないが、好ましくは、ルテニウム、ロジウム、パ
ラジウム、タングステン、レニウム、オスミウム、イリジウム、及び白金が挙げられ、よ
り好ましくは、レニウム、イリジウム、及び白金である。
　ランタノイド原子としては、ランタン、セリウム、プラセオジム、ネオジム、サマリウ
ム、ユーロピウム、ガドリニウム、テルビウム、ジスプロシウム、ホルミウム、エルビウ
ム、ツリウム、イッテルビウム、ルテシウムが挙げられる。これらのランタノイド原子の
中でも、ネオジム、ユーロピウム、及びガドリニウムが好ましい。
【０２６６】
　錯体の配位子としては、例えば、G.Wilkinson等著，Comprehensive Coordination Chem
istry, Pergamon Press社１９８７年発行、H.Yersin著，「Photochemistry and Photophy
sics of Coordination Compounds」 Springer-Verlag社１９８７年発行、山本明夫著「有
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機金属化学－基礎と応用－」裳華房社１９８２年発行等に記載の配位子などが挙げられる
。
　具体的な配位子としては、好ましくは、ハロゲン配位子（好ましくは塩素配位子）、含
窒素ヘテロ環配位子（例えば、フェニルピリジン、ベンゾキノリン、キノリノール、ビピ
リジル、フェナントロリンなど）、ジケトン配位子（例えば、アセチルアセトンなど）、
カルボン酸配位子（例えば、酢酸配位子など）、一酸化炭素配位子、イソニトリル配位子
、シアノ配位子であり、より好ましくは、含窒素ヘテロ環配位子である。上記錯体は、化
合物中に遷移金属原子を一つ有してもよいし、また、２つ以上有するいわゆる複核錯体で
あってもよい。異種の金属原子を同時に含有していてもよい。
【０２６７】
　前記イリジウム錯体燐光発光材料と併用可能な発光材料の具体例としては、例えば下記
のものが挙げられるが、これらに限定されない。
【０２６８】
【化７５】
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【化７７】

【０２７１】
　本発明のイリジウム錯体系燐光発光材料を包含する燐光発光材料は、発光層中に、０．
１～４０質量％含有されることが好ましく、０．５～２０質量％含有されることがより好
ましい。本発明において本発明の燐光発光材料以外の燐光発光材料を併用する場合、本発
明の燐光発光材料は燐光発光材料全量に対して５０質量％以上が好ましく、８０質量％以
上が更に好ましい。
【０２７２】
　また、本発明における発光層に含有されるホスト材料としては、一般式（Ｉ）で表され
る化合物が挙げられるが、本発明は、これ以外のホスト材料を併用することができる。例
えば、本発明以外でカルバゾール骨格を有するもの、ジアリールアミン骨格を有するもの
、ピリジン骨格を有するもの、ピラジン骨格を有するもの、トリアジン骨格を有するもの
及びアリールシラン骨格を有するものや、後述の正孔注入層、正孔輸送層、電子注入層、
電子輸送層の項で例示されている材料が挙げられる。併用し得るホスト材料は発光層にて
、一般式（Ｉ）で表される化合物の９０質量％以下で用いられることが好ましく、５０質
量％以下で用いられることがより好ましく、１０質量％以下で用いられることが特に好ま
しい。
【０２７３】
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　発光層の厚さは、特に限定されるものではないが、通常、１ｎｍ～５００ｎｍであるの
が好ましく、５ｎｍ～２００ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍである
のが更に好ましい。
【０２７４】
－正孔注入層、正孔輸送層－
　正孔注入層、正孔輸送層は、陽極又は陽極側から正孔を受け取り陰極側に輸送する機能
を有する層である。正孔注入層、正孔輸送層は、具体的には、カルバゾール誘導体、トリ
アゾール誘導体、オキサゾール誘導体、オキサジアゾール誘導体、イミダゾール誘導体、
ポリアリールアルカン誘導体、ピラゾリン誘導体、ピラゾロン誘導体、フェニレンジアミ
ン誘導体、アリールアミン誘導体、アミノ置換カルコン誘導体、スチリルアントラセン誘
導体、フルオレノン誘導体、ヒドラゾン誘導体、スチルベン誘導体、シラザン誘導体、芳
香族第三級アミン化合物、スチリルアミン化合物、芳香族ジメチリディン系化合物、ポル
フィリン系化合物、有機シラン誘導体、カーボン、フェニルアゾールやフェニルアジンを
配位子に有するＩｒ錯体に代表される各種金属錯体等を含有する層であることが好ましい
。
　正孔注入層、正孔輸送層の厚さは、駆動電圧を下げるという観点から、各々５００ｎｍ
以下であることが好ましい。
　正孔輸送層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２００
ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。また、正
孔注入層の厚さとしては、０．１ｎｍ～２００ｎｍであるのが好ましく、０．５ｎｍ～１
００ｎｍであるのがより好ましく、１ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。
　正孔注入層、正孔輸送層は、上述した材料の１種又は２種以上からなる単層構造であっ
てもよいし、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０２７５】
－電子注入層、電子輸送層－
　電子注入層、電子輸送層は、陰極又は陰極側から電子を受け取り陽極側に輸送する機能
を有する層である。電子注入層、電子輸送層は、具体的には、トリアゾール誘導体、オキ
サゾール誘導体、オキサジアゾール誘導体、イミダゾール誘導体、フルオレノン誘導体、
アントラキノジメタン誘導体、アントロン誘導体、ジフェニルキノン誘導体、チオピラン
ジオキシド誘導体、カルボジイミド誘導体、フルオレニリデンメタン誘導体、ジスチリル
ピラジン誘導体、ナフタレン、ペリレン等の芳香環テトラカルボン酸無水物、フタロシア
ニン誘導体、８－キノリノール誘導体の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
ン誘導体、等を含有する層であることが好ましい。
【０２７６】
　電子注入層、電子輸送層の厚さは、駆動電圧を下げるという観点から、各々５００ｎｍ
以下であることが好ましい。
　電子輸送層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２００
ｎｍであるのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。また、電
子注入層の厚さとしては、０．１ｎｍ～２００ｎｍであるのが好ましく、０．２ｎｍ～１
００ｎｍであるのがより好ましく、０．５ｎｍ～５０ｎｍであるのが更に好ましい。
　電子注入層、電子輸送層は、上述した材料の１種又は２種以上からなる単層構造であっ
てもよいし、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０２７７】
－正孔ブロック層－
　正孔ブロック層は、陽極側から発光層に輸送された正孔が、陰極側に通りぬけることを
防止する機能を有する層である。本発明において、発光層と陰極側で隣接する有機層とし
て、正孔ブロック層を設けることができる。
　正孔ブロック層を構成する有機化合物の例としては、ＢＡｌｑ等のアルミニウム錯体、
トリアゾール誘導体、ＢＣＰ等のフェナントロリン誘導体、等が挙げられる。正孔ブロッ
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ク層の厚さとしては、１ｎｍ～５００ｎｍであるのが好ましく、５ｎｍ～２００ｎｍであ
るのがより好ましく、１０ｎｍ～１００ｎｍであるのが更に好ましい。
　正孔ブロック層は、上述した材料の１種又は２種以上からなる単層構造であってもよい
し、同一組成又は異種組成の複数層からなる多層構造であってもよい。
【０２７８】
＜保護層＞
　本発明において、有機ＥＬ素子全体は、保護層によって保護されていてもよい。
　保護層に含まれる材料としては、水分や酸素等の素子劣化を促進するものが素子内に入
ることを抑止する機能を有しているものであればよい。
　その具体例としては、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｐｂ、Ａｕ、Ｃｕ、Ａｇ、Ａｌ、Ｔｉ、Ｎｉ等の金
属、ＭｇＯ、ＳｉＯ、ＳｉＯ2、Ａｌ2Ｏ3、ＧｅＯ、ＮｉＯ、ＣａＯ、ＢａＯ、Ｆｅ2Ｏ3

、Ｙ2Ｏ3、ＴｉＯ2等の金属酸化物、ＳｉＮx、ＳｉＮxＯy等の金属窒化物、ＭｇＦ2、Ｌ
ｉＦ、ＡｌＦ3、ＣａＦ2等の金属フッ化物、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリメチル
メタクリレート、ポリイミド、ポリウレア、ポリテトラフルオロエチレン、ポリクロロト
リフルオロエチレン、ポリジクロロジフルオロエチレン、クロロトリフルオロエチレンと
ジクロロジフルオロエチレンとの共重合体、テトラフルオロエチレンと少なくとも１種の
コモノマーとを含むモノマー混合物を共重合させて得られる共重合体、共重合主鎖に環状
構造を有する含フッ素共重合体、吸水率１％以上の吸水性物質、吸水率０．１％以下の防
湿性物質等が挙げられる。
【０２７９】
　保護層の形成方法については、特に限定はなく、例えば、真空蒸着法、スパッタリング
法、反応性スパッタリング法、ＭＢＥ（分子線エピタキシ）法、クラスターイオンビーム
法、イオンプレーティング法、プラズマ重合法（高周波励起イオンプレーティング法）、
プラズマＣＶＤ法、レーザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、ガスソースＣＶＤ法、コーティング
法、印刷法、転写法を適用できる。
【０２８０】
＜封止容器＞
　さらに、本発明の素子は、封止容器を用いて素子全体を封止してもよい。
　また、封止容器と発光素子の間の空間に水分吸収剤又は不活性液体を封入してもよい。
水分吸収剤としては、特に限定されることはないが、例えば、酸化バリウム、酸化ナトリ
ウム、酸化カリウム、酸化カルシウム、硫酸ナトリウム、硫酸カルシウム、硫酸マグネシ
ウム、五酸化燐、塩化カルシウム、塩化マグネシウム、塩化銅、フッ化セシウム、フッ化
ニオブ、臭化カルシウム、臭化バナジウム、モレキュラーシーブ、ゼオライト、酸化マグ
ネシウム等を挙げることができる。不活性液体としては、特に限定されることはないが、
例えば、パラフィン類、流動パラフィン類、パーフルオロアルカンやパーフルオロアミン
、パーフルオロエーテル等のフッ素系溶剤、塩素系溶剤、シリコーンオイル類が挙げられ
る。
【０２８１】
＜駆動方法＞
　本発明の素子は、陽極と陰極との間に直流（必要に応じて交流成分を含んでもよい）電
圧（通常２ボルト～１５ボルト）、又は直流電流を印加することにより、発光を得ること
ができる。
　本発明の素子の駆動方法については、特開平２－１４８６８７号、同６－３０１３５５
号、同５－２９０８０号、同７－１３４５５８号、同８－２３４６８５号、同８－２４１
０４７号の各公報、特許第２７８４６１５号、米国特許５８２８４２９号、同６０２３３
０８号の各明細書、等に記載の駆動方法を適用することができる。
【０２８２】
＜その他＞
　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、光通信等に好適に利用できる
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。
【実施例】
【０２８３】
　以下、実施例により本発明をさらに詳細に説明するが、本発明はこれらに限定されるも
のではない。
【０２８４】
＜例示化合物の合成＞
　例示化合物（１－３）は、Heterocycles,vol.67, No.1, 353-359項(2006年)に記載の1
～8位に重水素原子を含むカルバゾールを用いて、4,4'‐ジブロモビフェニルと、パラジ
ウム触媒や銅触媒を用いてカップリングさせることにより合成できる。
【０２８５】
　例示化合物（４－３）は、前記、例示化合物（１－３）と同様に、1,3－ジブロモベン
ゼンとカップリングさせることにより合成できる。
【０２８６】
　例示化合物（１２－３）は、前記、例示化合物（１－３）と同様に、Tetrahedron, vol
.54, No.42, 12707-12714項(1998年)に記載の3,6－ジブロモ-9-フェニルカルバゾールと
カップリングさせることにより合成できる。
【０２８７】
　例示化合物（４－６）は、以下の方法で合成できる。
【０２８８】
【化７８】

【０２８９】
　レゾルシノール-d6は、J.Am.Chem.Soc. vol.126, No.40, 13033-03043項(2004年)に記
載の方法で合成できる。
【０２９０】
　脱水アセトニトリル（４０ｍL）中で、レゾルシノール-d6（４．６ ｇ）とトリエチル
アミン（１４ｍL）を混合し、反応容器を水浴で冷却しながら、ノナフルオロブタンスル
ホン酸フルオリド（１５．５ｍL）を加えた。室温で3時間攪拌後、水を加えて、ヘキサン
-酢酸エチル混合溶媒で抽出した。抽出後の有機層を希塩酸、水、飽和食塩水の順で洗浄
し、無水硫酸ナトリウムで乾燥後、溶媒を減圧留去することにより、中間体Ａの粗生成物
を２５．９ｇ得た。
【０２９１】
　中間体Ａの粗生成物（１３．６ｇ）、カルバゾール-ｄ8（７．０ ｇ）、ビス（ベンジ
リデンアセトン）パラジウム（０．５６ｇ）、キサントホス（XantPhos, CAS No. 161265
-03-8 、１．１６g)、炭酸ルビジウム（２３ｇ）を、窒素雰囲気下、トルエン（２００ｍ
L）中で混合し、加熱還流した。8時間経過した時点で、ビス（ベンジリデンアセトン）パ
ラジウム（０．２８ｇ）を追加で加え、さらに、3時間加熱還流した。反応混合物を室温
まで冷却後、水と酢酸エチルを加えて、不溶物をろ過して得られる有機層を、水と飽和食
塩水で洗浄し、無水硫酸ナトリウムで乾燥した。有機層を減圧濃縮して得られた組成生物
を、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン／酢酸エチルの体積比２０の混合溶
離液）で精製し、更に再結晶・昇華精製を行うことにより、例示化合物（４－６）を２．
７g得た。
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【０２９２】
　例示化合物（４－６）の重水素化率は、内部標準物質として1,2-ジブロモブタンを用い
て、重クロロホルムと重ジメチルスルホキシドを溶媒にして、1Ｈ ＮＭＲをそれぞれ測定
した結果、すべての位置において９６％であった。
【０２９３】
　なお、上記に示した製造方法において、定義された置換基が、ある合成方法の条件下で
変化するか、または該方法を実施するのに不適切な場合、官能基の保護、脱保護（例えば
、プロテクティブ・グループス・イン・オーガニック・シンセシス（Protective Groups 
in Organic Synthesis）、グリーン（T. W. Greene）著、ジョン・ワイリー・アンド・サ
ンズ・インコーポレイテッド（John Wiley & Sons Inc.）（1981年）等）等の手段により
容易に製造が可能である。また、必要に応じて適宜置換基導入等の反応工程の順序を変化
させることも可能である。
【０２９４】
＜有機電界発光素子の作製と評価＞
（１）比較例１の有機電界発光素子の作製
　０．５ｍｍ厚み、２．５ｃｍ角のＩＴＯ膜を有するガラス基板（ジオマテック社製、表
面抵抗１０Ω／□）を洗浄容器に入れ、２－プロパノール中で超音波洗浄した後、３０分
間ＵＶ－オゾン処理を行った。この透明陽極（ＩＴＯ膜）上に真空蒸着法にて以下の有機
層を順次蒸着した。
　本発明の実施例における蒸着速度は、特に断りのない場合は０．２ｎｍ／秒である。蒸
着速度はULVAC社製水晶振動子成膜コントローラーCRTM-9000を用いて測定した。以下に記
載の膜厚も、CRTM－9000の数値と、Dektak型触針式膜厚計で測定した膜厚をもとに作成し
た検量線から算出したものである。
【０２９５】
＜１＞化合物Ａ：膜厚８０ｎｍ＜２＞化合物Ｂ：膜厚１０ｎｍ＜３＞比較化合物１＋発光
材料Ａ(１０質量％)の共蒸着：膜厚６０ｎｍ＜４＞化合物Ｃ：膜厚１０ｎｍ＜５＞化合物
Ｄ：膜厚３０ｎｍ
【０２９６】
　最後にフッ化リチウム０．１ｎｍおよび金属アルミニウムをこの順に１００ｎｍ蒸着し
陰極とした。これを大気に触れさせること無く、アルゴンガスで置換したグローブボック
ス内に入れ、ステンレス製の封止缶及び紫外線硬化型の接着剤（ＸＮＲ５５１６ＨＶ、長
瀬チバ（株）製）を用いて封止し、比較例１の有機電界発光素子を得た。
【０２９７】
（２）比較例２～８と実施例１～８の有機電界発光素子の作製
　下記の表に従い、発光材料Ａを下記構造の発光材料Ｂ～Ｈに、比較化合物１を下記の比
較化合物２、例示化合物（１－３）、例示化合物（４－６）に変更する以外は、比較例１
と同様の方法で比較例２～８と実施例１～８の有機電界発光素子を作製した。
【０２９８】
　上記、化合物Ａ～化合物Ｄの化学構造は下記の通りである。
【０２９９】
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【化７９】

【０３００】
　上記、発光材料Ａ～発光材料Ｈの化学構造と溶液状態の発光波長は下記の通りである。
【０３０１】
【化８０】

【０３０２】
　上記、比較化合物１～３の化学構造は下記の通りである。
【０３０３】
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【化８１】

【０３０４】
　上記、例示化合物（１－３）、例示化合物（４－６）の化学構造は下記の通りである。
【０３０５】

【化８２】

【０３０６】
　上記で得られた有機電界発光素子を以下の方法により評価した。
【０３０７】
（１）駆動電圧の測定
　有機電界発光素子を（株）島津製作所製の発光スペクトル測定システム（ＥＬＳ１５０
０）にセットし、これらの輝度が１００Ｃｄ／ｍ2時の印加電圧を測定した。
【０３０８】
（２）駆動耐久性の評価
　得られた有機電界発光素子を、東京システム開発（株）製のＯＬＥＤテストシステムＳ
Ｔ－Ｄ型にセットし、定電流モードにて正方向定電流０．４ｍＡの条件で駆動し、輝度半
減時間（輝度が初期輝度の５０％に低下するまでの時間）を求めた。
【０３０９】
　有機電界素子を評価した結果、以下の表のとおりになった。駆動電圧と輝度半減時間に
関しては、同じ発光材料を用いた比較例と実施例の組み合わせで、実施例の結果として、
比較例の結果を１００とした相対値を示した。
【０３１０】
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【０３１１】
　以上の結果から、前記一般式（Ｉ）で表される化合物とイリジウム錯体燐光発光材料と
を組み合わせた本発明の有機電界発光素子は、顕著な効果を有し、特に、発光波長がより
短波長な発光材料との組み合わせほど、より顕著な効果を有することが示された。
【０３１２】
（２）比較例２－１～２－１３と実施例２－１～２－７の有機電界発光素子の作製と評価
　比較例１の素子の発光材料Ａと比較化合物１を、下記表２に示した発光材料と、発光材
料と共蒸着する材料(ホスト材料)の組み合わせに変更する以外は、比較例１と同じ方法で
比較例２－１～２－１３と実施例２－１～２－７の素子を作製し、同様に評価をおこなっ
た結果を、表２に示す。ただし、比較例２－５*と実施例２－５**の素子は、比較例１の
化合物Ｂの層と比較化合物１を含む層の間に、膜厚３ｎｍの比較化合物３と例示化合物１
２－２の層をそれぞれ有する。
【０３１３】
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【表２】

【０３１４】
　上記、発光材料Ｉ～発光材料Ｋの化学構造は下記の通りである。
【０３１５】

【化８３】

【０３１６】
　上記、比較化合物４～９の化学構造は下記の通りである。
【０３１７】
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【化８４】

【０３１８】
　上記表２の結果から、前記一般式（Ｉ）で表される化合物とイリジウム錯体燐光発光材
料とを組み合わせた態様において、本発明の有機電界発光素子は特に顕著な効果を有し、
発光層以外に用いた場合にも効果を有することが示された。
【０３１９】
（３）比較例３－１～３－２と実施例３－１～３－２の有機電界発光素子の作製と評価
　比較例１の素子の化合物Ｂ、比較化合物１を、下記表３に示した材料に変更した以外は
、比較例１と同じ方法で比較例３－１～３－２と実施例３－１～３－２の素子を作製し、
同様に評価を行った結果を、表３に示す。
【０３２０】

【表３】

【０３２１】
　以上の結果から、本発明の効果は、発光層に隣接する有機層に一般式（Ｉ）で表される
化合物を用いることによっても得られ、また、発光層と発光層に隣接する有機層のそれぞ
れに用いることによって、特に顕著な効果を得ることができることが示された。
【０３２２】
（４）比較例４－１と比較例４－２の有機電界発光素子の作製と評価
　比較例１の有機電界発光素子に用いた比較化合物１と化合物Ｃを、下記表４に示した材
料に変更した以外は、比較例１と同じ方法で比較例４－１と比較例４－２の素子を作製し
、同様に評価を行った結果を、表４に示す。
【０３２３】
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【表４】

【０３２４】
　上記化合物Ｅの化学構造は下記の通りである。
【化８５】

【０３２５】
　表４において、化合物Ｃを用いた場合と、化合物Ｃを重水素化した化合物Ｅを用いた場
合は、駆動電圧及び輝度半減時間における効果に差が殆どみられない。
　表１及び表４の結果より、本発明の効果は化合物の重水素化により得られたものではな
く、特定の構造を有し、かつ、重水素原子を含む一般式（Ｉ）で表される化合物を用いる
ことにより得られた特有の効果であることが示された。
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