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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　少なくとも金属原子と複数の配位子とからなる異性体混合金属錯体組成物を含む有機エ
レクトロルミネッセンス用金属錯体組成物であって、前記配位子の少なくとも１つは芳香
族環を置換基として有し、当該芳香族環と前記配位子との結合軸の自由回転が前記金属原
子と配位子との錯体形成により同一錯体分子内の前記配位子とは別の配位子の影響により
阻害されることにより、前記異性体混合金属錯体組成物が、複数のアトロプ異性体を含有
し、かつ前記異性体混合金属錯体組成物に含まれる金属錯体が、下記一般式（１）で表さ
れ理論上の異性体を４種類以上含有することを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス
用金属錯体組成物。



(2) JP 6206485 B2 2017.10.4

10

20

【化１】

（式中、Ｘｍ１、Ｘｍ２、Ｘｍ３、Ｘｍ４、Ｘｍ５、Ｘｎ１、Ｘｎ２、Ｘｎ３、Ｘｎ４及
びＸｎ５は、それぞれ、炭素原子又は窒素原子を表す。
環Ａｍ、環Ａｎ、環Ｂｍ及び環Ｂｎは、それぞれ、下記一般式Ａ－１～Ａ－５３及びＢ－
１～Ｂ－１３で表される。
Ｘｍ１とＭ及びＸｎ１とＭとがそれぞれ配位結合を形成する場合、Ｘｍ４とＭ及びＸｎ４

とＭはそれぞれ共有結合を形成し、Ｘｍ１とＭ及びＸｎ１とＭとがそれぞれ共有結合を形
成する場合、Ｘｍ４とＭ及びＸｎ４とＭはそれぞれ配位結合を形成する。
Ａｒｍ及びＡｒｎ、は、環Ｂｍ又は環Ｂｎとの結合軸が対称軸を持たない芳香族炭化水素
環基又は芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。
Ｍはイリジウム又は白金を表す。
ｍ及びｎは０～３の整数を表し、ｍ＋ｎは２又は３である。）
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【化２】
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【化３】

【化４】

（一般式Ａ－１～Ａ－５３及びＢ－１～Ｂ－１３において、＊は、遷移金属元素Ｍと結合
を形成する箇所を示している。上記、一般式Ａ－１～Ａ－５３において、ＲＡ１、ＲＡ２



(5) JP 6206485 B2 2017.10.4

10

20

30

40

50

、ＲＡ３及びＲＡ４は、各々水素原子又は置換基を表す。ＲＡ１、ＲＡ２、ＲＡ３及びＲ
Ａ４のうち２つが互いに結合して、環を形成してもよい。
　一般式Ｂ－１～Ｂ－１３において、ＲＢ１、ＲＢ２及びＲＢ３は、各々水素原子又は置
換基を表す。ＲＢ１、ＲＢ２及びＲＢ３のうち２つが互いに結合して、環を形成してもよ
い。）
【請求項２】
　リン光発光性の有機エレクトロルミネッセンス用発光材料であることを特徴とする請求
項１に記載の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
【請求項３】
　前記一般式（１）において、環Ｂｍ、環Ｂｎ、環Ａｍ又は環Ａｎが、イミダゾール環又
はピラゾール環を表すことを特徴とする請求項１又は請求項２に記載の有機エレクトロル
ミネッセンス用金属錯体組成物。
【請求項４】
　前記一般式（１）において、環Ａｎと環Ｂｎとが結合して形成される配位子、又は環Ａ
ｍと環Ｂｍとが結合して形成される配位子が、下記一般式（５）又は一般式（６）のいず
れかで表されることを特徴とする請求項１から請求項３までのいずれか一項に記載の有機
エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
【化５】

（一般式（５）及び一般式（６）中、Ｒ６ａ１及びＲ６ａ２は、それぞれ独立に、ハロゲ
ン原子、シアノ基、アルキル基、アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基
、シリル基、アリールアルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化
水素環基又は非芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。ｐは０～４の整
数を表す。
　Ｒ６ｂ１、Ｒ６ｃ１、Ｒ６ｂ２、Ｒ６ｃ２及びＲ６ｄ２は、それぞれ独立に、水素原子
、アルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香
族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。Ｘ６ａ及びＸ６ｂは，それぞれ独立
に、＝Ｃ（Ｒ６ｅ）－、＝Ｎ－を表す。Ｒ６ｅはアルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香
族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表す。
　Ａｒ６１及びＡｒ６２は、それぞれ独立に、一般式（４）で表される芳香族炭化水素環
基を表す。

【化６】

Ｒ８１～Ｒ８５は、それぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、
アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル基、アリールアルキル基
、アリール基、ヘテロアリール基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表し、
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更に置換基を有していても良い。また、Ｒ８１～Ｒ８５の隣接する二つの基が互いに結合
して環を形成してもよい。ただし、Ｒ８１＝Ｒ８５かつ、Ｒ８２＝Ｒ８４となることはな
い。
　一般式（５）及び一般式（６）中の＊は金属原子と結合を形成する部位を表す。）
【請求項５】
　少なくとも金属原子と複数の配位子とからなる異性体混合金属錯体組成物を含む有機エ
レクトロルミネッセンス用金属錯体組成物であって、前記配位子の少なくとも１つは芳香
族環を置換基として有し、当該芳香族環と前記配位子との結合軸の自由回転が前記金属原
子と配位子との錯体形成により同一錯体分子内の前記配位子とは別の配位子の影響により
阻害されることにより、前記異性体混合金属錯体組成物が、複数のアトロプ異性体を含有
し、かつ前記異性体混合金属錯体組成物に含まれる金属錯体が、下記一般式（１Ｂ）で表
され理論上の異性体を４種類以上含有することを特徴とする有機エレクトロルミネッセン
ス用金属錯体組成物。
【化７】

（式中、Ｘｍ１、Ｘｍ２、Ｘｍ３、Ｘｍ４、Ｘｍ５、Ｘｎ１、Ｘｎ２、Ｘｎ３、Ｘｎ４及
びＸｎ５は、それぞれ、炭素原子又は窒素原子を表す。
環Ａｎと環Ｂｎとが結合して形成される配位子、又は環Ａｍと環Ｂｍとが結合して形成さ
れる配位子が、下記一般式（２）又は一般式（３）のいずれかで表される。
Ａｒｍ及びＡｒｎ、は、環Ｂｍ又は環Ｂｎとの結合軸が対称軸を持たない芳香族炭化水素
環基又は芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。
Ｍはイリジウム又は白金を表す。
ｍ及びｎは０～３の整数を表し、ｍ＋ｎは２又は３である。）
【化８】

（式中、Ｒ５ａ１及びＲ５ａ２は、それぞれ独立に、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル
基、アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル基、アリールアルキ
ル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環
基を表し、更に置換基を有していても良い。ｐは０～４の整数を表す。
　Ｒ５ｂ１、Ｒ５ｂ２及びＲ５ｃ１は、アルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環
基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い
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。Ｘ５ａ、Ｘ５ｂは、それぞれ独立に、＝Ｃ（Ｒ５ｅ）－、＝Ｎ－を表す。Ｒ５ｅは、ア
ルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複
素環基を表す。
　Ａｒ５１及びＡｒ５２は、それぞれ独立に、一般式（４）で表される芳香族炭化水素環
基を表す。
【化９】

Ｒ８１～Ｒ８５は、それぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、
アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル基、アリールアルキル基
、アリール基、ヘテロアリール基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表し、
更に置換基を有していても良い。また、Ｒ８１～Ｒ８５の隣接する二つの基が互いに結合
して環を形成してもよい。ただし、Ｒ８１＝Ｒ８５かつ、Ｒ８２＝Ｒ８４となることはな
い。
　一般式（２）及び（３）中の＊は、金属原子と結合を形成する部位を表す。）
【請求項６】
　リン光発光性の有機エレクトロルミネッセンス用発光材料であることを特徴とする請求
項５に記載の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
【請求項７】
　前記Ｍが、イリジウム原子を表すことを特徴とする請求項１から請求項６までのいずれ
か一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
【請求項８】
　一対の電極と、前記一対の電極の間に、一又は複数の有機層が具備された有機エレクト
ロルミネッセンス素子であって、請求項１から請求項７までのいずれか一項に記載の有機
エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物を前記有機層のいずれかに含有していること
を特徴とする有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項９】
　前記いずれかの有機層が、前記有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物と自由
回転できるビアリール構造を有するホスト化合物との混合物とを含有していることを特徴
とする請求項８に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１０】
　前記自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、ジベンゾフラン構造を有
する化合物であることを特徴とする請求項９に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子
。
【請求項１１】
　前記自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、カルバゾール構造を有す
る化合物であることを特徴とする請求項９に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１２】
　前記自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、無置換のフェニル基を有
する化合物であることを特徴とする請求項９に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子
。
【請求項１３】
　請求項８から請求項１２までのいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素
子が具備されていることを特徴とする照明装置。
【請求項１４】
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　請求項８から請求項１２までのいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素
子が具備されていることを特徴とする表示装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物、有機エレクトロルミネッ
センス素子、照明装置及び表示装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機エレクトロルミネッセンス素子（以下、「有機ＥＬ素子」ともいう。）は、発光す
る化合物を含有する発光層を、陰極と陽極とで挟んだ構成を有し、電界を印加することに
より、陽極から注入された正孔と陰極から注入された電子を発光層内で再結合させること
で励起子（エキシトン）を生成させ、このエキシトンが失活する際の光の放出（蛍光・リ
ン光）を利用した発光素子である。また、有機ＥＬ素子は、電極と電極の間を厚さわずか
サブミクロン程度の有機材料の膜で構成する全固体素子であり、数Ｖ～数十Ｖ程度の電圧
で発光が可能であることから、次世代の平面ディスプレイや照明への利用が期待されてい
る。
【０００３】
　実用化に向けた有機ＥＬ素子の開発としては、プリンストン大より、励起三重項からの
リン光発光を用いる有機ＥＬ素子の報告がされ（例えば、非特許文献１参照）、以来、室
温でリン光を示す材料の研究が活発になってきている（例えば、特許文献１及び非特許文
献１参照。）。
【０００４】
　このようなリン光発光性の化合物の構造を変化させることにより用途に応じた色調を表
現することが、Ｊ．Ａｍ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．，１０７巻、１４３１ページ（１９８５年
）に記載のトリスフェニルピリジンイリジウム錯体、Ｊ．Ａｍ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．，１
２５巻、１２９７１ページ（２００３年）に記載のトリスフェニルイソキノリンイリジウ
ム錯体、Ｃｈｅｍ．Ｍａｔｅｒ．，１８巻、５１１９（２００６年）に記載のトリスフェ
ニルトリアゾール錯体のように、Ｂ（青色）、Ｇ（緑色）及びＲ（赤色）の各色に発光す
るリン光発光性錯体はすでに見いだされている。
【０００５】
　これらのリン光発光性錯体は、構造の違いにより、それぞれ固有の発光スペクトルを有
しているが、多くの場合、錯体自体の凝集や結晶化によってそのスペクトルが長波化及び
ブロード化し本来の発光色が得られないことが多いという問題がある。このため、バイン
ダーと共に分散させたり、ホスト化合物と共に共存させて使用することが多いが、その改
良効果は十分ではなく、通電経時及び高温保存下で色調の変動は顕著である。
【０００６】
　このリン光発光性錯体の凝集、結晶化の根本的な原因が、リン光発光性錯体自体の相互
作用エネルギーの強さであり、共存するホスト化合物との相互作用バランスで膜中での存
在状態が決まるが、それが経時で変化してしまうのが最大の要因である。
【０００７】
　この問題を解決する手段として、形成した直後の膜の状態を安定化させること、すなわ
ち、ギブズの自由エネルギーを負に大きくすることで膜の状態変化は抑えられる。
【０００８】
　ギブズの自由エネルギーは熱力学第２法則に則り、エンタルピーとエントロピーで決ま
るが、エンタルピーは錯体分子固有の化学構造が、支配的な因子となるので普遍的に改善
することは不可能であるが、エントロピーは成分数と、分布で決まるので普遍的な技術的
変動因子として、用いることが可能となるはずである。
【０００９】
　これはエントロピー効果から説明するのが合理的である。
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【００１０】
　図を用いて説明する。図１は２成分の混合により、エントロピーが増大することを説明
するための模式図である。図１Ａは成分Ａと成分Ｂの混合モデルである。図１Ｂは成分Ａ
同士の混合モデルである。
【００１１】
　定圧低温での反応におけるギブズの自由エネルギー変化（ΔＧ）は、エンタルピー変化
（ΔＨ）とエントロピー変化（ΔＳ）と以下の関係にある。Ｔは絶対温度を表す。
式（１）　ΔＧ＝ΔＨ－ＴΔＳ
　例えば、ある膜中に２ｎ個のリン光発光性の有機金属錯体（成分Ａ）が存在していると
する。その膜が最初は半分の個数のｎ個の錯体が入っていたところに後でｎ個同じ錯体（
成分Ａ）が加わって２ｎ個になり体積も２倍になったとする。このとき、錯体の種類は同
一であるためエントロピーの変化量はゼロである（図１Ｂ）。一方で後で追加されるｎ個
が違う錯体（成分Ｂ）だった場合、最初にあった錯体（成分Ａ）は異なる錯体（成分Ｂ）
が混入してくるためエントロピーは増大する（図１Ａ）。この増大分がエントロピー効果
であり、その分だけギブズの自由エネルギーがマイナス側に、すなわち安定側に推移する
ため、結果として膜は安定となり、経時での状態変化が小さくなるというのが基本原理で
ある。
【００１２】
　この”異なる錯体“により、このエントロピー効果による膜安定性と、π平面の相互作
用的不活性化の両面から、経時での錯体凝集は効果的に抑制することができるようになる
。
【００１３】
　また、この現象は膜のみならず、錯体の溶液においても同じことが言える。つまり異性
体混合錯体を溶剤により完全溶解したすなわち孤立分散状態の溶液模式図が図１Ａ右図に
相当すると考える。これらの溶液又は、薄膜のギブズの自由エネルギーは単一物質からな
る錯体の溶液又は紛体（図１Ａ右図に相当する。）よりも負に大きく、外乱による変動が
小さくなる。すなわち凝集や再結晶化が起こりにくくなると解釈できる。
【００１４】
　この効果により溶液を用いて塗布製膜した際の錯体の分散性及び、該製膜した膜の経時
及び通電後の変動性が抑えられ、昇華精製や蒸着時の錯体の昇華性向上及び、単分子状態
での昇華が可能となり、それにより理想的な孤立分散状態に近い錯体分散膜の形成が可能
となる。
【００１５】
　上記のようにエントロピーを増大させるには発光性錯体を複数種類共存させることが有
効である。しかし、異なる電子状態の錯体を共存させると、電子や正孔（総称して電荷キ
ャリアーと言う）の入り方が分子の種類ごとに違うために、もっとも入りやすい錯体分子
に電荷注入が優先的に起こってしまい、その結果、電荷の再結合確率が下がり発光効率が
低下し、また発光経時での輝度低下も大きく、いわゆる発光寿命が短くなることもわかっ
てきた。
【００１６】
　上記問題を解決するには、最高被占分子軌道（ＨＯＭＯ）や最低空分子軌道（ＬＵＭＯ
）の準位が実質同じであり、かつ、発光スペクトルや物理的な物性が非常に近似しており
、構造的には異なる化合物分子をできるだけ数多く混合することが必要となってくる。
【００１７】
　これを達成するためには、錯体を形成する複数の配位子のうち一部を構造の異なる配位
子にする、いわゆるヘテロレプティック錯体（例えば、特許文献２参照。）にすることで
対称性に起因する結晶性は緩和され粗大結晶が有機ＥＬ素子内で成長してしまうことは改
善されるが、錯体の最外部には錯体同士の相互作用を助長するπ平面が残存することが多
く、凝集性の防止には至らない。
【先行技術文献】
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【特許文献】
【００１８】
【特許文献１】米国特許第６０９７１４７号明細書
【特許文献２】米国特許出願公開第２０１１／００５７５５９号明細書
【非特許文献】
【００１９】
【非特許文献１】Ｍ．Ａ．Ｂａｌｄｏ　ｅｔ　ａｌ．，ｎａｔｕｒｅ、４０３巻、１７号
、７５０～７５３頁（２０００年）
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００２０】
　本発明は、上記問題・状況に鑑みてなされたものであり、その解決課題は、物性、エネ
ルギー準位が非常に近似した複数のアトロプ異性体を含有している異性体混合金属錯体組
成物を含む有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物を提供することである。また
当該有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物を有機エレクトロルミネッセンス素
子材料として用い、有機金属錯体の経時での膜の安定性を向上させ、発光層の抵抗値の変
化率が小さく及び発光スペクトルの半値幅の変化率が小さい有機エレクトロルミネッセン
ス素子を提供することである。さらに当該有機エレクトロルミネッセンス素子を用いた照
明装置及び表示装置を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００２１】
　本発明者は、上記課題を解決すべく、上記問題の原因等について検討する過程において
実質上、エネルギーが同一又は非常に近似した有機金属錯体の複数種をひとつの薄膜中に
共存させることにより、そのエントロピー効果増大に伴い、ギブズの自由エネルギーが負
に大きくなることにより、該薄膜が通電経時において、物性の変化が小さくなるという普
遍的な薄膜安定化技術を見いだし、この技術が有機ＥＬに適用できることを立証した。
【００２２】
　さらに該有機金属錯体が複数のアトロプ異性体及びジアステレオ異性体成分とすること
で必然的にエネルギー準位は近似し、一度の合成、生成操作により、複数種の異性体混合
物金属錯体を合成できる錯体の製造上の観点からも、好適であることを見いだし、本発明
に至った。
【００２３】
　すなわち、本発明に係る上記課題は、以下の手段により解決される。
【００２４】
　１．少なくとも金属原子と複数の配位子とからなる異性体混合金属錯体組成物を含む有
機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物であって、前記配位子の少なくとも１つは
芳香族環を置換基として有し、当該芳香族環と前記配位子との結合軸の自由回転が前記金
属原子と配位子との錯体形成により同一錯体分子内の前記配位子とは別の配位子の影響に
より阻害されることにより、前記異性体混合金属錯体組成物が、複数のアトロプ異性体を
含有し、かつ前記異性体混合金属錯体組成物に含まれる金属錯体が、下記一般式（１）で
表され理論上の異性体を４種類以上含有することを特徴とする有機エレクトロルミネッセ
ンス用金属錯体組成物。
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【化１０】

（式中、Ｘｍ１、Ｘｍ２、Ｘｍ３、Ｘｍ４、Ｘｍ５、Ｘｎ１、Ｘｎ２、Ｘｎ３、Ｘｎ４及
びＸｎ５は、それぞれ、炭素原子又は窒素原子を表す。
環Ａｍ、環Ａｎ、環Ｂｍ及び環Ｂｎは、それぞれ、下記一般式Ａ－１～Ａ－５３及びＢ－
１～Ｂ－１３で表される。
Ｘｍ１とＭ及びＸｎ１とＭとがそれぞれ配位結合を形成する場合、Ｘｍ４とＭ及びＸｎ４

とＭはそれぞれ共有結合を形成し、Ｘｍ１とＭ及びＸｎ１とＭとがそれぞれ共有結合を形
成する場合、Ｘｍ４とＭ及びＸｎ４とＭはそれぞれ配位結合を形成する。
Ａｒｍ及びＡｒｎ、は、環Ｂｍ又は環Ｂｎとの結合軸が対称軸を持たない芳香族炭化水素
環基又は芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。
Ｍはイリジウム又は白金を表す。
ｍ及びｎは０～３の整数を表し、ｍ＋ｎは２又は３である。）
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【化１１】
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【化１２】

【化１３】

（一般式Ａ－１～Ａ－５３及びＢ－１～Ｂ－１３において、＊は、遷移金属元素Ｍと結合
を形成する箇所を示している。上記、一般式Ａ－１～Ａ－５３において、ＲＡ１、ＲＡ２
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、ＲＡ３及びＲＡ４は、各々水素原子又は置換基を表す。ＲＡ１、ＲＡ２、ＲＡ３及びＲ
Ａ４のうち２つが互いに結合して、環を形成してもよい。
　一般式Ｂ－１～Ｂ－１３において、ＲＢ１、ＲＢ２及びＲＢ３は、各々水素原子又は置
換基を表す。ＲＢ１、ＲＢ２及びＲＢ３のうち２つが互いに結合して、環を形成してもよ
い。）
【００２６】
　２．リン光発光性の有機エレクトロルミネッセンス用発光材料であることを特徴とする
第１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
【００３１】
　３．前記一般式（１）において、環Ｂｍ、環Ｂｎ、環Ａｍ又は環Ａｎが、イミダゾール
環又はピラゾール環を表すことを特徴とする第１項又は第２項に記載の有機エレクトロル
ミネッセンス用金属錯体組成物。
【００３２】
　４．前記一般式（１）において、環Ａｎと環Ｂｎとが結合して形成される配位子、若し
くは環Ａｍと環Ｂｍとが結合して形成される配位子が、下記一般式（５）又は一般式（６
）のいずれかで表されることを特徴とする第１項から第３項までのいずれか一項に記載の
有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
【００４０】
【化４】

【００４１】
（一般式（５）及び一般式（６）中、Ｒ６ａ１及びＲ６ａ２は、それぞれ独立に、ハロゲ
ン原子、シアノ基、アルキル基、アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基
、シリル基、アリールアルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化
水素環基又は非芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。ｐは０～４の整
数を表す。
【００４２】
　Ｒ6b1、Ｒ6c1、Ｒ6b2、Ｒ6c2及びＲ6d2は、それぞれ独立に、水素原子、アルキル基、
芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表
し、更に置換基を有していても良い。Ｘ6a、Ｘ6bは，それぞれ独立に、＝Ｃ（Ｒ6e）－、
＝Ｎ－を表す。Ｒ6eはアルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化
水素環基又は非芳香族複素環基を表す。
【００４４】
　Ａｒ６１及びＡｒ６２は、それぞれ独立に、一般式（４）で表される芳香族炭化水素環
基を表す。
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【化１４】

Ｒ８１～Ｒ８５は、それぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、
アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル基、アリールアルキル基
、アリール基、ヘテロアリール基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表し、
更に置換基を有していても良い。また、Ｒ８１～Ｒ８５の隣接する二つの基が互いに結合
して環を形成してもよい。ただし、Ｒ８１＝Ｒ８５かつ、Ｒ８２＝Ｒ８４となることはな
い。
【００４５】
　一般式（５）及び一般式（６）中の＊は金属原子と結合を形成する部位を表す。）
　５．少なくとも金属原子と複数の配位子とからなる異性体混合金属錯体組成物を含む有
機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物であって、前記配位子の少なくとも１つは
芳香族環を置換基として有し、当該芳香族環と前記配位子との結合軸の自由回転が前記金
属原子と配位子との錯体形成により同一錯体分子内の前記配位子とは別の配位子の影響に
より阻害されることにより、前記異性体混合金属錯体組成物が、複数のアトロプ異性体を
含有し、かつ前記異性体混合金属錯体組成物に含まれる金属錯体が、下記一般式（１Ｂ）
で表され理論上の異性体を４種類以上含有することを特徴とする有機エレクトロルミネッ
センス用金属錯体組成物。
【化１５】

（式中、Ｘｍ１、Ｘｍ２、Ｘｍ３、Ｘｍ４、Ｘｍ５、Ｘｎ１、Ｘｎ２、Ｘｎ３、Ｘｎ４及
びＸｎ５は、それぞれ、炭素原子又は窒素原子を表す。
環Ａｎと環Ｂｎとが結合して形成される配位子、又は環Ａｍと環Ｂｍとが結合して形成さ
れる配位子が、下記一般式（２）又は一般式（３）のいずれかで表される。
Ａｒｍ及びＡｒｎ、は、環Ｂｍ又は環Ｂｎとの結合軸が対称軸を持たない芳香族炭化水素
環基又は芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。
Ｍはイリジウム又は白金を表す。
ｍ及びｎは０～３の整数を表し、ｍ＋ｎは２又は３である。）
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【化１６】

（式中、Ｒ５ａ１及びＲ５ａ２は、それぞれ独立に、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル
基、アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル基、アリールアルキ
ル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環
基を表し、更に置換基を有していても良い。ｐは０～４の整数を表す。
　Ｒ５ｂ１、Ｒ５ｂ２及びＲ５ｃ１は、アルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環
基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い
。Ｘ５ａ、Ｘ５ｂは、それぞれ独立に、＝Ｃ（Ｒ５ｅ）－、＝Ｎ－を表す。Ｒ５ｅは、ア
ルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複
素環基を表す。
　Ａｒ５１及びＡｒ５２は、それぞれ独立に、一般式（４）で表される芳香族炭化水素環
基を表す。

【化１７】

Ｒ８１～Ｒ８５は、それぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、
アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル基、アリールアルキル基
、アリール基、ヘテロアリール基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表し、
更に置換基を有していても良い。また、Ｒ８１～Ｒ８５の隣接する二つの基が互いに結合
して環を形成してもよい。ただし、Ｒ８１＝Ｒ８５かつ、Ｒ８２＝Ｒ８４となることはな
い。
　一般式（２）及び（３）中の＊は、金属原子と結合を形成する部位を表す。）
　６．リン光発光性の有機エレクトロルミネッセンス用発光材料であることを特徴とする
第５項に記載の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
　７．前記Ｍが、イリジウム原子を表すことを特徴とする第１項から第６項までのいずれ
か一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物。
【００４６】
　８．一対の電極と、前記一対の電極の間に、一又は複数の有機層が具備された有機エレ
クトロルミネッセンス素子であって、第１項から第７項までのいずれか一項に記載の有機
エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物を前記有機層のいずれかに含有していること
を特徴とする有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００４７】
　９．前記いずれかの有機層が、前記有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物と
自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物との混合物とを含有していることを
特徴とする第８項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００４８】
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　１０．前記自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、ジベンゾフラン構
造を有する化合物であることを特徴とする第９項に記載の有機エレクトロルミネッセンス
素子。
【００４９】
　１１．前記自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、カルバゾール構造
を有する化合物であることを特徴とする第９項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素
子。
【００５０】
　１２．前記自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、無置換のフェニル
基を有する化合物であることを特徴とする第９項に記載の有機エレクトロルミネッセンス
素子。
【００５１】
　１３．第８項から第１２項までのいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス
素子が具備されていることを特徴とする照明装置。
【００５２】
　１４．第８項から第１２項までのいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス
素子が具備されていることを特徴とする表示装置。
【発明の効果】
【００５３】
　本発明の上記手段により、物性、エネルギー準位が非常に近似した複数のアトロプ異性
体を含有している異性体混合金属錯体組成物を含む有機エレクトロルミネッセンス用金属
錯体組成物を提供することができる。また当該有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体
組成物を有機エレクトロルミネッセンス素子材料として用い、有機金属錯体の経時での膜
の安定性を向上させ、発光層の抵抗値の変化率が小さく及び発光スペクトルの半値幅の変
化率が小さい有機エレクトロルミネッセンス素子を提供することができる。さらに当該有
機エレクトロルミネッセンス素子を用いた照明装置及び表示装置を提供することができる
。
【００５４】
　本発明の効果の発現機構ないし作用機構については、明確にはなっていないが、以下の
ように推察している。
【００５５】
　本発明におけるアトロプ異性軸に起因して物性、ＨＯＭＯやＬＵＭＯに代表される電子
状態や発光スペクトルが非常に近似した複数の異性体が共存することにより、エントロピ
ー効果により発光寿命の劣化を引き起こさずに、溶剤に対する溶解性、錯体分子内の芳香
環のπ－平面による相互作用が抑えられ、錯体の分散状態の安定性が向上すると考えられ
る。
【図面の簡単な説明】
【００５６】
【図１Ａ】エントロピーが増大することを説明するための模式図（成分Ａと成分Ｂの混合
モデル）
【図１Ｂ】エントロピーが増大することを説明するための模式図（成分Ａ同士の混合モデ
ル）
【図２】有機ＥＬ素子から構成される表示装置の一例を示した模式図
【図３】図２における表示部Ｃの模式図
【図４】画素の回路図
【図５】パッシブマトリクス方式フルカラー表示装置の模式図
【図６】照明装置の概略図
【図７】照明装置の模式図
【図８】高速液体クロマトグラフィーの測定チャート
【発明を実施するための形態】
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【００５７】
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物は、少なくとも金属原子と複
数の配位子とからなる異性体混合金属錯体組成物を含む有機エレクトロルミネッセンス用
金属錯体組成物であって、前記配位子の少なくとも１つは芳香族環を置換基として有し、
当該芳香族環と前記配位子との結合軸の自由回転が前記金属原子と配位子との錯体形成に
より同一錯体分子内の前記配位子とは別の配位子の影響により阻害されることにより、前
記異性体混合金属錯体組成物が、複数のアトロプ異性体を含有し、かつ異性体混合金属錯
体組成物に含まれる金属錯体が、前記一般式（１）又は一般式（１Ｂ）で表され理論上の
異性体を４種類以上含有することを特徴とする。この特徴は、請求項１から請求項１４ま
での請求項に係る発明に共通する技術的特徴である。
【００５８】
　本発明の効果発現の観点から、前記芳香族環と前記配位子との結合軸の自由回転が、同
一錯体分子内の前記配位子とは別の配位子の影響により阻害されることにより、異性体混
合金属錯体組成物が、複数のアトロプ異性体を含有している。また、有機エレクトロルミ
ネッセンス用金属錯体組成物が、リン光発光性の有機エレクトロルミネッセンス用発光材
料であることが好ましい。
【００５９】
　さらに、本発明においては、前記アトロプ異性体が、前記一般式（１）又は一般式（１
Ｂ）で表される有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物である。また、前記一般
式（１）において、環Ｂｍ、環Ｂｎ、環Ａｍ、環Ａｎが、イミダゾール環又はピラゾール
環を表すことが好ましい。
【００６０】
　また前記一般式（１）において、環Ａｎと環Ｂｎとが結合して形成される配位子、若し
くは環Ａｍと環Ｂｍとが結合して形成される配位子が、一般式（５）又は一般式（６）の
いずれかで表されることが好ましい。またＭが、イリジウム原子を表すことが、多くのア
トロプ異性体及び／又はジアステレオマー異性体を含有させる上で好ましい。
【００６１】
　さらに、一対の電極と、前記一対の電極の間に、一又は複数の有機層が具備された有機
エレクトロルミネッセンス素子であって、前記有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体
組成物を前記有機層のいずれかに含有していることが好ましい。
【００６２】
　また、いずれかの有機層が、前記有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物と自
由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物との混合物とを含有していることが好
ましい。前記自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、ジベンゾフラン構
造を有する化合物、カルバゾール構造を有する化合物又は無置換のフェニル基を有する化
合物であることが好ましい。
【００６３】
　本発明の有機ＥＬ素子は、照明装置及び表示装置に好適に具備され得る。
【００６４】
　以下、本発明とその構成要素、及び本発明を実施するための形態・態様について詳細な
説明をする。なお、本願において、「～」は、その前後に記載される数値を下限値及び上
限値として含む意味で使用する。
【００６５】
　以下、本発明について説明する。
【００６６】
　まず、エナンチオマー（鏡像異性体）とジアステレオマーについて詳細に説明する。
【００６７】
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【化５】

【００６８】
　上記したように、キラリティーを発現する主なタイプとして、最も一般的な炭素原子（
又は不対電子を持つ、窒素、硫黄、リンなどの原子）に４つの異なる置換基を置換させて
なる不斉炭素化合物（Ｉ）、オルト位に嵩高い置換基を持つビアリール基のような回転異
性を付与する結合軸（アトロプ異性軸）を有する分子、いわゆる軸不斉化合物（II）、芳
香族環の面が固定又は自由回転できないことにより発現する面不斉化合物（III）、ヘリ
センのようなねじれの方向が規定されるヘリシティー化合物（IV）、さらに図示していな
いが、錯体を形成することで鏡像において非対象性が発現する化合物も本発明の範疇に入
る。
【００６９】
　エナンチオマーは別名、鏡像異性体と呼ばれるように、右手と左手の関係のように鏡に
写したときに発現する異性体であり、これは不斉炭素化合物のみならず、下記のように［
II］のタイプでも同様で、さらに［III］及び［IV］やその他のキラリティー発現物質で
も同様に鏡像の関係にあるもの同士をいい、それぞれはエナンチオマーの関係ということ
もできる。
【００７０】
【化６】

【００７１】
　一方で、ジアステレオマーは、キラリティーを発現する部位が２つ以上のときに発現す
る、鏡像関係にはないが平面的な分子構造を書いたときには同じ標記となる分子同士のこ
とをいい、それぞれはジアステレオマーの関係ということもできる。以下に、不斉炭素を
３つ有する化合物の具体例を示す。この分子では８種類の異性体が存在し、そのうち鏡像
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関係にある４対はエナンチオマー異性体で、それ以外はジアステレオマー異性体となる。
実線の両矢印はエナンチオマーの関係を示す。点線の両矢印はジアステレオマーの関係を
示す。
【００７２】
【化７】

【００７３】
　さらに、軸不斉と不斉炭素をそれぞれ１つずつ有する化合物の具体例を以下に示した。
このようにキラリティーのタイプは任意のタイプを組み合わせて使うことができる。実線
の両矢印はエナンチオマーの関係を示す。点線の両矢印はジアステレオマーの関係を示す
。
【００７４】
【化８】

【００７５】
　また、３価６配位のイリジウム錯体のように、複数個の配位子を有する錯体では、一つ
の配位子にキラリティーがあれば、結果として複数個のキラリティーを持つ錯体となり、
当然、それによりジアステレオマー異性体も発現する。
【００７６】
　キラリティーは発現する部位がｎ個存在すると、一般的には２n個の異性体が存在する
。キラリティーが発現する部位の種類は任意である。例えば、キラリティーが発現する部
位が３個ある化合物からは８種の異性体が存在し、キラリティーが発現する部位が４個あ
る化合物からは１６種の異性体が存在する。
【００７７】
　本発明におけるアトロプ異性体とは、金属錯体を形成する配位子において、金属錯体を
形成する金属と結合している配位子骨格に置換しているアリール基と配位子骨格との同一
錯体分子内の別の配位子による立体障害又は相互作用により、回転ができなくなり生成す
る立体異性体をいう。
【００７８】
　次にこの本発明の技術思想を説明する。
【００７９】
　下記スキーム１にオルトメタル化錯体の模式図として配位数４の金属原子に２座型の配
位子が２つ配位したオルトメタル化錯体を示す。配位子は、連結基（Ｌ）を介するか、直
接結合している２つの芳香環Ａｒ－Ａと芳香環Ａｒ－Ｂからなる。
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【００８０】
【化９】

【００８１】
　次に本発明の異性体混合金属錯体組成物（以下本発明の錯体ともいう。）の形成時にア
トロプ異性を形成する錯体の一例についてスキーム２を用いて説明する。スキーム２に示
すように、本発明では、錯体を形成する前の配位子の状態では錯体を形成する部分構造で
ある芳香環Ａｒ－ＡとＡｒ－Ｂにさらに自由回転可能な単結合を介して（Ａｒ－Ｃ））が
置換している。この配位子が金属イオンとの錯体形成により、配位子自身の影響ではなく
、錯体分子を形成する他の配位子（スキーム中ではＡｒ－Ａ）の影響で自由回転ができな
くなり、結果としてアトロプ異性軸を形成するというものである。
【００８２】
　この錯体ではＡｒ－Ｃのπ平面がＡｒ－Ａの効果（立体的な遮蔽効果（斥力）及び／又
はπーπスタックや双極子／双極子による会合効果（引力））により自由回転性を失うこ
とで、少なくとも１面のπ平面は相互作用的に不活性化し、有効に凝集を防止できること
がわかった。
【００８３】
　スキーム２中でＡｒ－ＢとＡｒ－Ｃ間の結合が錯体形成により自由回転が不可能となり
、これがドライビングフォース（Ａ）となり、アトロプ異性軸が形成されているが、芳香
環Ａｒ－Ｃが芳香環Ａｒ－Ａと結合しておりＡｒ－ＢとＡｒ－Ｃの間の結合が錯体形成に
より自由回転が不可能となり、アトロプ異性軸が形成されているものも本発明に含まれる
。
【００８４】

【化１０】
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【００８５】
　下記スキーム３を用いて、本発明の錯体で、錯体中心が４配位の金属で形成されるもの
についてさらに説明する。具体的には４配位の金属の場合のアトロプ異性軸により構成さ
れるエナンチオマーとジアステレオマーについて説明する。スキーム３に示す本発明の錯
体はＡｒ－ＢとＡｒ－Ｃ間の結合の自由回転が不可能となるため１つの配位子につき２種
のエナンチオマーが生じる。これらのエナンチオマーはたがいに鏡像の関係にあり、重ね
合わせることができない。一方の配位子の自由回転が不可能な結合軸Ｃ１に対して二種の
エナンチオマーが生じる。これを１Ｒ体、１Ｓ体とする。同様にもう一方の配位子の自由
回転が不可能な結合軸Ｃ２対しても二種のエナンチオマーが生じる。これを２Ｒ、２Ｓと
する。各配位子に２種ずつのエナンチオマーが存在するので２×２＝４種の立体異性体が
存在することになる。このうち互いに鏡像の関係にあり重ね合わせることができないもの
がエナンチオマーであり、鏡像の関係ではなく、重ね合わせることができないものがジア
ステレオマーとなり、それぞれ２種ずつ存在する。実線の両矢印はエナンチオマーの関係
を示す。点線の両矢印はジアステレオマーの関係を示す。
【００８６】
【化１１】

【００８７】
　配位数４の金属Ｍ（たとえばＰｔ（II））を有する平面正方形錯体、二座の配位子が配
位子した、一般組成Ｍ（Ａ－Ｂ）2（式中、Ａ－Ｂは二座の配位子である）で表される錯
体であるならば、「シス／トランス異性体」が存在する。
【００８８】
【化１２】

【００８９】
　シス異性とは、一般組成Ｍ（Ａ－Ｂ）2の錯体において、２個のＡ基及び２個のＢ基は
どちらも正方形の隣接する角にあることを意味し、トランス異性の場合の２個のＡ基及び
２個のＢ基はどちらも、それぞれ正方形の２個の互いに対角線上に相対する角にある。平
面正方形金属錯体におけるシス／トランス－異性体の定義に関しては、例えば、Ｊ．Ｈｕ
ｈｅｅｙ，Ｅ．Ｋｅｉｔｅｒ，Ｒ，Ｋｅｉｔｅｒ，Ａｎｏｒｇａｎｉｓｃｈｅ　Ｃｈｅｍ
ｉｅ：Ｐｒｉｎｚｉｐｉｅｎ　ｖｏｎ　Ｓｔｒｕｋｔｕｒ　ｕｎｄ　Ｒｅａｋｔｉｖｉｔ
ａｅｔ，２ｎｄ，ｎｅｗｌｙ　ｒｅｖｉｓｅｄ　ｅｄｉｔｉｏｎ，ｔｒａｎｓｌａｔｅｄ
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　ｉｎｔｏ　Ｇｅｒｍａｎ　ａｎｄ　ｅｘｐａｎｄｅｄ　ｂｙ　Ｒａｌｆ　Ｓｔｅｕｄｅ
ｌ，Ｂｅｒｌｉｎ；Ｎｅｗ　Ｙｏｒｋ：ｄｅ　Ｇｒｕｙｔｅｒ，１９９５，ｐａｇｅｓ　
５５７　ｔｏ　５５９にその説明が記載されている。
【００９０】
　一般にシス／トランス異性体は発光スペクトルや化合物の安定性等の物性が異なったり
、また、電子状態も異なる場合が多いことが知られており、本発明の異性体混合金属錯体
混合組成物の異性体の概念からは除外する。シス・トランス異性体の安定性は配位子の種
類により異なり、４座正方形金属錯体においては本発明に該当する錯体はシス／トランス
とどちらか一方のみであることを前提とする。
【００９１】
　次に本発明の錯体で体中心が６配位の金属で形成されるものについてさらに説明する。
配位数６の金属Ｍとの錯体（すなわち、八面体錯体）、例えばＩｒ（III）錯体の場合、
錯体が一般組成Ｍ（Ａ－Ｂ）3（式中、ＡＢは二座の配位子である）の錯体であるならば
、フェイシャル体（ｆａｃ－体）メリジオナル体（ｍｅｒ－体）であらわされる異性体が
存在する。
【００９２】
【化１３】

【００９３】
　八面体金属錯体におけるシス／トランス異性体及びｆａｃ－／ｍｅｒ－異性体の定義に
関しては、例えば、Ｊ．Ｈｕｈｅｅｙ，Ｅ．Ｋｅｉｔｅｒ，Ｒ．Ｋｅｉｔｅｒ，Ａｎｏｒ
ｇａｎｉｓｃｈｅ　Ｃｈｅｍｉｅ：Ｐｒｉｎｚｉｐｉｅｎ　ｖｏｎ　Ｓｔｒｕｃｔｕｒ　
ｕｎｄ　Ｒｅａｋｔｉｖｉｔａｅｔ［Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ：Ｐｒｉ
ｎｃｉｐｌｅｓ　ｏｆ　Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ　ａｎｄ　Ｒｅａｃｔｉｖｉｔｙ］，２ｎｄ
，ｎｅｗｌｙ　ｒｅｖｉｓｅｄ　ｅｄｉｔｉｏｎ，ｔｒａｎｓｌａｔｅｄ　ｉｎｔｏ　Ｇ
ｅｒｍａｎ　ａｎｄ　ｅｘｐａｎｄｅｄ　ｂｙ　Ｒａｌｆ　Ｓｔｅｕｄｅｌ，Ｂｅｒｌｉ
ｎ；Ｎｅｗ　Ｙｏｒｋ：ｄｅ　Ｇｒｕｙｔｅｒ，１９９５，ｐａｇｅｓ　５７５ｔｏ　５
７６にその説明が記載されている。
【００９４】
　一般にフェイシャル／メリジオナル異性体は発光スペクトルや化合物の安定性等の物性
が異なったり、また、電子状態も異なる場合が多いことが知られており、本発明の異性体
錯体混合組成物の異性体の概念からは除外する。また、フェイシャル体の方が、メリジオ
ナル体よりも熱力学的に安定であることから６座八面体金属錯体においては本発明に該当
する錯体はすべてフェイシャル体であることを前提とする。
【００９５】
　さらに、正八面体型の錯体で２座の配位子が配位した錯体はΔ（デルタ）体、Λ（ラム
ダ）体という（右回りのプロペラと左回りのプロペラに相当する）鏡像の関係にあたるエ
ナンチオマーが存在する。
【００９６】
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【００９７】
　次に、下記スキーム４を用いて本発明の錯体で中心が６配位の金属からなる錯体につい
てさらに説明する。中心金属が６配位の金属錯体の場合、正八面体の中心に金属が存在し
、各頂点に配位する原子が配置する立体構造を形成する。
【００９８】
　スキーム４では分かりにくいが、錯体を形成した際の配位子中のＡｒ－Ｃ′平面は同一
錯体分子内の他の配位子のＡｒ－Ｂ平面に接近することにより、Ａｒ－Ｂ′とＡｒ－Ｃ′
間の結合の自由回転ができなくなる。中心金属が４配位の錯体のときと同様に１個の配位
子中の自由回転が不可能な結合につき、２種のジアステレオマーが存在する。中心が６配
位の金属からなる錯体では配位子が３個あるので２×２×２＝８種のジアステレオマー、
エナンチオマーが存在する。
【００９９】
　さらに６配位の金属に２座配位子が配位した錯体に生じる、Λ（ラムダ）体、Δ（デル
タ）体の２種の錯体が存在するため総異性体数は１６個となり、４配位の金属錯体の場合
より先述のエントロピーを増大させる効果が大きくなる、すなわち膜状態の安定化の効果
が大きい。このため本発明の錯体は中心金属がＩｒであることが好ましい。実線の両矢印
はエナンチオマーの関係を示す。
【０１００】
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【化１５】

【０１０１】
　本発明の技術思想及び基本原理は以上の通りであるため、アトロプ異性軸は２つよりは
３つ、４つとある方が効果は大きくなり、また、イリジウム錯体のような６座配位の場合
は３つの配位子のうち１つの化学構造が異なるヘテロレプティック錯体である場合も効果
を出しやすくなる。
【０１０２】
　一方、スキーム５に示す配位子及び錯体のように配位子の段階ですでにアトロプ異性軸
を有する配位子を使った錯体はすでに知られている。たとえば、国際公開２００７／０９
７１４９号公報中の例示化合物（１７０）に用いられる配位子はイミダゾール環がＡｒ－
Ｂに、イミダゾール環の２－位のフェニル基がスキーム４のＡｒ－Ａに、イミダゾール環
の１位に置換した２－フェニル－６－メチルフェニル基がＡｒ－Ｄに相当する。この配位
子においてはイミダゾールの１位及び１位上に置換したフェニル基の間の単結合が自由に
回転できない状態であり、アトロプ異性体が存在する。しかしながらこの場合ではアトロ
プ異性を司るＡｒ－Ｄは、そもそも配位子の段階から立体障害の効果によりＡｒ－Ｂとの
間で自由回転ができなくなっており、錯体を形成することにより自由回転が阻害されるよ
うになったわけではないので、本発明とは異なる錯体である。
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【０１０３】
　このような錯体はＡｒ－Ｄ面が錯体分子の中心から外側に張り出しており、他の錯体分
子の芳香環を形成する平面と接近することが可能である。これでは前記のように錯体自体
の凝集性を緩和させるには不十分であり、化学構造によってはむしろＡｒ－Ｄの部分同士
で積極的な相互作用、つまり凝集を助長してしまうことになり、膜状態の安定性、溶解性
の面で本発明の錯体より大きく劣る。
【０１０４】
【化１６】

【０１０５】
　国際公開第２００７／０９７１４９号に記載の例示化合物（１７０）に用いられた配位
子を以下に示す。
【０１０６】

【化１７】

【０１０７】
　一方、本発明の錯体は錯体を形成する骨格配位子部分と置換基であるアリール基が接近
していることにより、他の錯体分子との芳香環のπ平面による相互作用を抑えており、凝
集を防止しつつ、かつ、エナンチオマーとジアステレオマーの混合物とすることにより膜
状態の安定性、溶解性が優れている。
【０１０８】
　なお、公知の特許文献や技術論文に、期せずして本発明の要件を満たす可能性のある錯
体構造は記載されているのは事実である。例えば、特表２０１１－５００６４４号公報な
どは、その化学構造からアトロプ異性軸が錯体形成時に構築され、かつその軸が２以上あ
り、該明細書中に具体的な記載は全くないとはいえ、異性体を含むことも連想はできるが
、該化合物が記載された明細書中には、その錯体のエナンチオマー及びジアステレオマー
混合物を積極的に活用する旨は一切記載されておらず、本発明の技術思想とは全く異なる
ものであると言える。
【０１０９】
　また、該特許文献の発明内容は、紙面上に記載された化合物単体が有機ＥＬ素子におい
て発光寿命や色調を改善できるものと解釈することができ、その観点からも本願とは全く
異なる発明であることは明確である。
【０１１０】
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　また、特表２００８－５２５９９５号公報に、炭素－炭素結合の自由回転が阻害される
ことにより生じるアトロプ異性体を用いた有機電子デバイスが開示されている。記載され
ているアトロプ異性体を形成する化合物についてはアントラセン、ピレン、クリセンを主
骨格とした蛍光発光材料であり、本発明のリン光発光性の遷移金属錯体の開示はないこと
、記載のアトロプ異性体（該特許文献ではシン形、アンチ形と記述されている）の物性が
大きく異なり、好ましい異性体を過剰にするものであり、本発明と異なる技術思想である
ことは明らかである。
【０１１１】
　本発明の錯体は錯体骨格に置換している芳香族環が対称軸を持たない芳香族環であるこ
とが必要である。
【０１１２】
　対称軸を持たない芳香族環とは錯体骨格との結合軸にそって１８０度回転したとき、同
一の形でないものを意味する。すなわち、２回回転対称軸を持たないことを意味する。
【０１１３】
　以下に３－トリル基と３、５－キシリル基で説明する。３－トリル基の場合は錯体骨格
との結合軸にそって１８０度回転したとき、同一の形ではないが、３、５－キシリル基の
場合は錯体骨格との結合軸にそって１８０度回転したとき、同一の形となる。
【０１１４】
　このように錯体形成により回転できなくなり、本発明のアトロプ異性を発現するために
は対称軸を持たない芳香族環が必要な部分構造である。
【０１１５】

【化１８】

【０１１６】
　本発明の錯体形成時にアトロプ異性軸を形成するオルトメタル化錯体（異性体混合金属
錯体組成物）としては、一般式（１）であらわされる構造のものが好ましい。

【化１９】

【０１１７】
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　式中、環Ａｍ、環Ａｎ、環Ｂｍ及び環Ｂｎは、６員の芳香族炭化水素環、又は５員若し
くは６員の芳香族複素環を表し、更に置換基を有していても良い。環Ａｍ及びＢｍ中のＸ
ｍ1、Ｘｍ2，Ｘｍ3、Ｘｍ4及びＸｍ5は、それぞれ、炭素原子又は窒素原子を表す。環Ａ
ｎ及び環Ｂｎ中のＸｎ1、Ｘｎ2、Ｘｎ3、Ｘｎ4及びＸｎ5は、それぞれ、炭素原子又は窒
素原子を表す。
　Ｘｍ1とＭ及びＸｎ1とＭとがそれぞれ配位結合を形成する場合、Ｘｍ4とＭ及びＸｎ4と
Ｍはそれぞれ共有結合を形成し、
　Ｘｍ1とＭ及びＸｎ1とＭとがそれぞれ共有結合を形成する場合、Ｘｍ4とＭ及びＸｎ4と
Ｍはそれぞれ配位結合を形成する。
【０１１８】
　Ａｒm、Ａｒn、は、環Ｂｍ又は環Ｂｎとの結合軸が対称軸を持たない芳香族炭化水素環
基又は芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。ＭはＩｒ又はＰｔを表す
。
【０１１９】
　ｍ及びｎは０～３の整数を表し、ｍ＋ｎは２又は３である。
【０１２０】
　一般式（１）及び一般式（２）中、環Ａｍ、環Ａｎ、環Ｂｍ、環Ｂｎで表される６員の
芳香族炭化水素環、又は５員若しくは６員の芳香族複素環としては例えば、ベンゼン環、
オキサゾール環、オキサジアゾール環、チオフェン環、チアゾール環、イソチアゾール環
、チアジアゾール環、フラン環、ピロール環、ピリジン環、ピリダジン環、ピリミジン環
、ピラジン環、ジアジン環、トリアジン環、イミダゾール環、ピラゾール環、トリアゾー
ル環、テトラゾール環等が挙げられる。
【０１２１】
　一般式（１）において、環Ａｍ、環Ａｎ、環Ｂｍ及び環Ｂｎは、それぞれ、下記一般式
Ａ－１～Ａ－５３、Ｂ－１～Ｂ－１３で表される。
【０１２２】
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【０１２３】
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【化２１】

【０１２４】
【化２２】

【０１２５】
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　一般式Ａ－１～Ａ－５３、Ｂ－１～Ｂ－１３において、＊は、遷移金属元素Ｍと結合を
形成する箇所を示している。
【０１２６】
　上記、一般式Ａ－１～Ａ－５３において、ＲＡ1、ＲＡ2、ＲＡ3及びＲＡ4は、各々水素
原子又は置換基を表し、該置換基としては、アルキル基（例えば、メチル基、エチル基、
プロピル基、イソプロピル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、オクチル
基、ドデシル基、トリデシル基、テトラデシル基、ペンタデシル基等）、シクロアルキル
基（例えば、シクロペンチル基、シクロヘキシル基等）、アルケニル基（例えば、ビニル
基、アリル基等）、アルキニル基（例えば、エチニル基、プロパルギル基等）、芳香族炭
化水素環基（芳香族炭素環基、アリール基等ともいい、例えば、フェニル基、ｐ－クロロ
フェニル基、メシチル基、トリル基、キシリル基、ナフチル基、アントリル基、アズレニ
ル基、アセナフテニル基、フルオレニル基、フェナントリル基、インデニル基、ピレニル
基、ビフェニリル基等）、芳香族複素環基（例えば、ピリジル基、ピリミジニル基、フリ
ル基、ピロリル基、イミダゾリル基、ベンゾイミダゾリル基、ピラゾリル基、ピラジニル
基、トリアゾリル基（例えば、１，２，４－トリアゾール－１－イル基、１，２，３－ト
リアゾール－１－イル基等）、オキサゾリル基、ベンゾオキサゾリル基、チアゾリル基、
イソオキサゾリル基、イソチアゾリル基、フラザニル基、チエニル基、キノリル基、ベン
ゾフリル基、ジベンゾフリル基、ベンゾチエニル基、ジベンゾチエニル基、インドリル基
、カルバゾリル基、カルボリニル基、ジアザカルバゾリル基（前記カルボリニル基のカル
ボリン環を構成する炭素原子の一つが窒素原子で置き換わったものを示す）、キノキサリ
ニル基、ピリダジニル基、トリアジニル基、キナゾリニル基、フタラジニル基等）、複素
環基（例えば、ピロリジル基、イミダゾリジル基、モルホリル基、オキサゾリジル基等）
、アルコキシ基（例えば、メトキシ基、エトキシ基、プロピルオキシ基、ペンチルオキシ
基、ヘキシルオキシ基、オクチルオキシ基、ドデシルオキシ基等）、シクロアルコキシ基
（例えば、シクロペンチルオキシ基、シクロヘキシルオキシ基等）、アリールオキシ基（
例えば、フェノキシ基、ナフチルオキシ基等）、アルキルチオ基（例えば、メチルチオ基
、エチルチオ基、プロピルチオ基、ペンチルチオ基、ヘキシルチオ基、オクチルチオ基、
ドデシルチオ基等）、シクロアルキルチオ基（例えば、シクロペンチルチオ基、シクロヘ
キシルチオ基等）、アリールチオ基（例えば、フェニルチオ基、ナフチルチオ基等）、ア
ルコキシカルボニル基（例えば、メチルオキシカルボニル基、エチルオキシカルボニル基
、ブチルオキシカルボニル基、オクチルオキシカルボニル基、ドデシルオキシカルボニル
基等）、アリールオキシカルボニル基（例えば、フェニルオキシカルボニル基、ナフチル
オキシカルボニル基等）、スルファモイル基（例えば、アミノスルホニル基、メチルアミ
ノスルホニル基、ジメチルアミノスルホニル基、ブチルアミノスルホニル基、ヘキシルア
ミノスルホニル基、シクロヘキシルアミノスルホニル基、オクチルアミノスルホニル基、
ドデシルアミノスルホニル基、フェニルアミノスルホニル基、ナフチルアミノスルホニル
基、２－ピリジルアミノスルホニル基等）、アシル基（例えば、アセチル基、エチルカル
ボニル基、プロピルカルボニル基、ペンチルカルボニル基、シクロヘキシルカルボニル基
、オクチルカルボニル基、２－エチルヘキシルカルボニル基、ドデシルカルボニル基、フ
ェニルカルボニル基、ナフチルカルボニル基、ピリジルカルボニル基等）、アシルオキシ
基（例えば、アセチルオキシ基、エチルカルボニルオキシ基、ブチルカルボニルオキシ基
、オクチルカルボニルオキシ基、ドデシルカルボニルオキシ基、フェニルカルボニルオキ
シ基等）、アミド基（例えば、メチルカルボニルアミノ基、エチルカルボニルアミノ基、
ジメチルカルボニルアミノ基、プロピルカルボニルアミノ基、ペンチルカルボニルアミノ
基、シクロヘキシルカルボニルアミノ基、２－エチルヘキシルカルボニルアミノ基、オク
チルカルボニルアミノ基、ドデシルカルボニルアミノ基、フェニルカルボニルアミノ基、
ナフチルカルボニルアミノ基等）、カルバモイル基（例えば、アミノカルボニル基、メチ
ルアミノカルボニル基、ジメチルアミノカルボニル基、プロピルアミノカルボニル基、ペ
ンチルアミノカルボニル基、シクロヘキシルアミノカルボニル基、オクチルアミノカルボ
ニル基、２－エチルヘキシルアミノカルボニル基、ドデシルアミノカルボニル基、フェニ
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ルアミノカルボニル基、ナフチルアミノカルボニル基、２－ピリジルアミノカルボニル基
等）、ウレイド基（例えば、メチルウレイド基、エチルウレイド基、ペンチルウレイド基
、シクロヘキシルウレイド基、オクチルウレイド基、ドデシルウレイド基、フェニルウレ
イド基ナフチルウレイド基、２－ピリジルアミノウレイド基等）、スルフィニル基（例え
ば、メチルスルフィニル基、エチルスルフィニル基、ブチルスルフィニル基、シクロヘキ
シルスルフィニル基、２－エチルヘキシルスルフィニル基、ドデシルスルフィニル基、フ
ェニルスルフィニル基、ナフチルスルフィニル基、２－ピリジルスルフィニル基等）、ア
ルキルスルホニル基（例えば、メチルスルホニル基、エチルスルホニル基、ブチルスルホ
ニル基、シクロヘキシルスルホニル基、２－エチルヘキシルスルホニル基、ドデシルスル
ホニル基等）、アリールスルホニル基又はヘテロアリールスルホニル基（例えば、フェニ
ルスルホニル基、ナフチルスルホニル基、２－ピリジルスルホニル基等）、アミノ基（例
えば、アミノ基、エチルアミノ基、ジメチルアミノ基、ブチルアミノ基、シクロペンチル
アミノ基、２－エチルヘキシルアミノ基、ドデシルアミノ基、アニリノ基、ナフチルアミ
ノ基、２－ピリジルアミノ基等）、ハロゲン原子（例えば、フッ素原子、塩素原子、臭素
原子等）、フッ化炭化水素基（例えば、フルオロメチル基、トリフルオロメチル基、ペン
タフルオロエチル基、ペンタフルオロフェニル基等）、シアノ基、ニトロ基、ヒドロキシ
基、メルカプト基、シリル基（例えば、トリメチルシリル基、トリイソプロピルシリル基
、トリフェニルシリル基、フェニルジエチルシリル基等）等が挙げられる。
【０１２７】
　また、一般式Ａ－１～Ａ－５３において、ＲＡ1、ＲＡ2、ＲＡ3、ＲＡ4のうち２つが互
いに結合して、環を形成してもよい。
【０１２８】
　一般式Ａ－１～Ａ－５３において、ＲＡ1、ＲＡ2、ＲＡ3、ＲＡ4のうち２つが結合する
ことにより形成される環としては、ナフタレン環、テトラリン環、アントラセン環、フェ
ナントレン環、キノリン環、イソキノリン環、インドール環、ベンゾフラン環、ベンゾチ
オフェン環、インダゾール環、ベンゾイミダゾール、ベンゾチアゾール、ベンゾオキサゾ
ール、カルバゾール、ジベンゾフラン、ジベンゾチオフェン、ベンゾトリアゾール等の環
構造が挙げられる。
【０１２９】
　一般式Ｂ－１～Ｂ－１３において、＊は、遷移金属元素Ｍと結合を形成する箇所を示し
ている。
【０１３０】
　上記、一般式Ｂ－１～Ｂ－１３において、ＲＢ1、ＲＢ2、ＲＢ3は、各々水素原子又は
置換基を表し、該置換基としては、一般式Ａ－１～Ａ－５３におけるＲＡ1～ＲＡ4であら
わされる置換基と同様のものを挙げることができる。
【０１３１】
　また、一般式Ｂ－１～Ｂ－１３において、ＲＢ1、ＲＢ2、ＲＢ3のうち２つが互いに結
合して、環を形成してもよい。
【０１３２】
　一般式Ｂ－１～Ｂ－１３において、ＲＢ1、ＲＢ2、ＲＢ3のうち２つが結合することに
より形成される環としては、一般式Ａ－１～Ａ－５３において、ＲＡ1、ＲＡ2、ＲＡ3、
のうち２つが結合して形成される環と同様のものが挙げられる。
【０１３３】
　本発明の錯体で好ましいものは一般式（１）におけるＢｍ、Ｂｎ又はで表される環がピ
ラゾール環又はイミダゾール環であるものである。
【０１３４】
　さらに一般式（１）において、環Ａｎと環Ｂｎとが結合して形成される配位子、若しく
は環Ａｍと環Ｂｍとが結合して形成される配位子とが結合して形成される配位子が、下記
一般式（５）又は一般式（６）のいずれかで表されるものが好ましい。
　また、前記一般式（１Ｂ）で表される本発明の有機エレクトロルミネッセンス用金属錯
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体組成物は、一般式（２）又は一般式（３）のいずれかで表される。
【０１３５】
【化２３】

【０１３６】
　一般式（２）及び一般式（３）中、Ｒ5a1、Ｒ5a2は、それぞれ独立に、ハロゲン原子、
シアノ基、アルキル基、アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル
基、アリールアルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基
又は非芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。ｐは０～４の整数を表す
。
【０１３７】
　Ｒ5b1及びＲ5b2は、アルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化
水素環基又は非芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。Ｘ5a、Ｘ5bは、
それぞれ独立に、＝Ｃ（Ｒ5e）－、＝Ｎ－を表す。Ｒ5eは、アルキル基、芳香族炭化水素
環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表す。
【０１３８】
　Ａｒ51及びＡｒ52は、それぞれ独立に、一般式（４）で表される芳香族炭化水素環基を
表す。
【０１３９】
【化２４】

【０１４０】
　Ｒ81～Ｒ85は、それぞれ独立に、水素原子、ハロゲン原子、シアノ基、アルキル基、ア
ルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基、シリル基、アリールアルキル基、
アリール基、ヘテロアリール基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表し、更
に置換基を有していても良い。また、Ｒ81～Ｒ85の隣接する二つの基が互いに結合して環
を形成してもよい。ただし、Ｒ81＝Ｒ85かつ、Ｒ82＝Ｒ84となることはない。
【０１４１】
　一般式（２）及び（３）中の＊は金属原子と結合を形成する部位を表す。
【０１４２】
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【０１４３】
　一般式（５）及び一般式（６）中、Ｒ６ａ１及びＲ６ａ２は、それぞれ独立に、ハロゲ
ン原子、シアノ基、アルキル基、アルケニル基、アルキニル基、アルコキシ基、アミノ基
、シリル基、アリールアルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化
水素環基又は非芳香族複素環基を表し、更に置換基を有していても良い。ｐは０～４の整
数を表す。
【０１４４】
　Ｒ6b1、Ｒ6c1、Ｒ6b2、Ｒ6c2及びＲ6d2は、それぞれ独立に、水素原子、アルキル基、
芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化水素環基又は非芳香族複素環基を表
し、更に置換基を有していても良い。Ｘ6a、Ｘ6bは，それぞれ独立に、＝Ｃ（Ｒ6e）－、
＝Ｎ－を表す。Ｒ6eはアルキル基、芳香族炭化水素環基、芳香族複素環基、非芳香族炭化
水素環基又は非芳香族複素環基を表す。
【０１４５】
　一般式（５）及び一般式（６）中の＊はＩｒ原子と結合を形成する部位を表す。Ａｒ61

及びＡｒ62は一般式（２）及び一般式（３）におけるＡｒ51及びＡｒ52と同義であり、一
般式（４）で表される芳香族炭化水素基を表す。一般式（５）及び一般式（６）中の＊は
金属原子と結合を形成する部位を表す。
【０１４６】
　次に本発明の錯体及び参考とされる錯体の具体例を挙げるが、本発明はこれらに限定さ
れない。
【０１４７】
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【０１４８】
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【０１５１】
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【化３３】

【０１５５】
　《有機ＥＬ素子の構成》
　本発明の有機ＥＬ素子は、一対の電極と、前記一対の電極の間に、一又は複数の有機層
が具備された有機ＥＬ素子であることが好ましい。例えば、有機ＥＬ素子は（ｉ）又は（
ii）の層構造を有していてもよい。なお、本発明において、有機層とは有機化合物を含有
する層をいう。
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（ｉ）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
（ii）陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／正孔阻止層／電子輸送層／電子注入層／
陰極
　《発光層》
　本発明に係る発光層は、電極、又は電子輸送層及び正孔輸送層から注入される電子及び
正孔が再結合して発光する層であり、発光する部分は発光層の層内であっても発光層と隣
接層との界面であってもよい。発光層には、リン光発光性の有機ＥＬ用発光材料として、
異性体混合金属錯体組成物を含有することが好ましい。また、発光層にはホスト化合物を
含むことが好ましい。
【０１５６】
　発光層の層厚の総和は特に制限はないが、膜の均質性や、発光時に不必要な高電圧を印
加するのを防止し、かつ、駆動電流に対する発光色の安定性向上の観点から、２ｎｍ～５
μｍの範囲に調整することが好ましく、さらに好ましくは２～２００ｎｍの範囲に調整さ
れ、特に好ましくは、１０～１００ｎｍの範囲である。
【０１５７】
　（従来公知のドーパントとの併用）
　また、本発明に係る発光ドーパントは、複数種の化合物を併用して用いてもよく、構造
の異なるリン光ドーパント同士の組み合わせや、リン光ドーパントと蛍光ドーパントを本
発明の効果を損なわない範囲で組み合わせて用いてもよい。
【０１５８】
　ここで、発光ドーパント（ドーパント化合物ともいう。）として、本発明に係る一般式
（１）又は一般式（１Ｂ）で表されるイリジウム錯体化合物と併用して用いてもよい従来
公知の発光ドーパントの具体例を挙げるが、本発明はこれらに限定されない。
【０１５９】
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【０１６０】
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【化３５】

【０１６１】
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【０１６２】
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【０１６３】
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【０１６４】
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【０１６５】
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【化４０】

【０１６６】
　（２）ホスト化合物
　本発明においてホスト化合物（発光ホストともいう。）は、発光層に含有される化合物
の内で、その層中での質量比が２０％以上であり、且つ室温（２５℃）においてリン光発
光のリン光量子収率が、０．１未満の化合物と定義される。好ましくはリン光量子収率が
０．０１未満である。また、発光層に含有される化合物の中で、その層中での質量比が２
０％以上であることが好ましい。
【０１６７】
　本発明に用いることができるホスト化合物としては、特に制限はなく、従来有機ＥＬ素
子で用いられる化合物を用いることができる。代表的にはカルバゾール誘導体、トリアリ
ールアミン誘導体、芳香族誘導体、含窒素複素環化合物、チオフェン誘導体、フラン誘導
体、オリゴアリーレン化合物等の基本骨格を有するもの、又は、カルボリン誘導体やジア
ザカルバゾール誘導体（ここで、ジアザカルバゾール誘導体とは、カルボリン誘導体のカ
ルボリン環を構成する炭化水素環の少なくとも１つの炭素原子が窒素原子で置換されてい
るものを表す。）等が挙げられる。
【０１６８】
　本発明に用いることができる公知のホスト化合物としては正孔輸送能、電子輸送能を有
しつつ、且つ、発光の長波長化を防ぎ、なおかつ高Ｔｇ（ガラス転移温度）である化合物
が好ましい。
【０１６９】
　また、本発明においては、従来公知のホスト化合物を単独で用いてもよく、又は複数種
併用して用いてもよい。ホスト化合物を複数種用いることで、電荷の移動を調整すること
が可能であり、有機ＥＬ素子を高効率化することができる。また、前記リン光ドーパント
として用いられる本発明の金属錯体及び／又は従来公知の化合物を複数種用いることで、
異なる発光を混ぜることが可能となり、これにより任意の発光色を得ることができる。
【０１７０】
　また、本発明に用いられるホスト化合物としては、低分子化合物でも、繰り返し単位を
もつ高分子化合物でもよく、ビニル基やエポキシ基のような重合性基を有する低分子化合
物（重合性ホスト化合物）でもよく、このような化合物を一種又は複数種用いても良い。
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　公知のホスト化合物の具体例としては、以下の文献に記載の化合物が挙げられる。　特
開２００１－２５７０７６号公報、同２００２－３０８８５５号公報、同２００１－３１
３１７９号公報、同２００２－３１９４９１号公報、同２００１－３５７９７７号公報、
同２００２－３３４７８６号公報、同２００２－８８６０号公報、同２００２－３３４７
８７号公報、同２００２－１５８７１号公報、同２００２－３３４７８８号公報、同２０
０２－４３０５６号公報、同２００２－３３４７８９号公報、同２００２－７５６４５号
公報、同２００２－３３８５７９号公報、同２００２－１０５４４５号公報、同２００２
－３４３５６８号公報、同２００２－１４１１７３号公報、同２００２－３５２９５７号
公報、同２００２－２０３６８３号公報、同２００２－３６３２２７号公報、同２００２
－２３１４５３号公報、同２００３－３１６５号公報、同２００２－２３４８８８号公報
、同２００３－２７０４８号公報、同２００２－２５５９３４号公報、同２００２－２６
０８６１号公報、同２００２－２８０１８３号公報、同２００２－２９９０６０号公報、
同２００２－３０２５１６号公報、同２００２－３０５０８３号公報、同２００２－３０
５０８４号公報、同２００２－３０８８３７号公報等。
【０１７２】
　本発明の錯体はさらに、ホスト化合物と錯体が適切に相互作用することで、さらに錯体
自体の凝集性を抑制することができる。この場合に用いられるホスト化合物は、錯体と積
極的に相互作用できるものが好ましく、かつホスト化合物同士の凝集が抑えられた構造が
相応しい。具体的には錯体分子のアリール基とπ平面を通じて相互作用可能な部分構造と
、他のホスト化合物と相互作用を抑制する部分構造を有しているものが好ましい。
【０１７３】
　化学構造として特定することは一概にできないが、好ましいホスト化合物の構造的特徴
を列挙すると；
ａ．自由回転できるビアリール構造を有する
ｂ．自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、ジベンゾフラン構造を有す
る
ｃ．自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、カルバゾール構造を有する
ｄ．自由回転できるビアリール構造を有するホスト化合物が、無置換のフェニル基を有す
る
という点が挙げられる。
【０１７４】
　以下に本発明の錯体とともに用いることのできるホスト化合物として好ましいものの具
体例を挙げるが、本発明はこれらに限定されない。
【０１７５】
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【０１７７】
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【０１７８】
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【０１７９】
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【０１８０】



(57) JP 6206485 B2 2017.10.4

10

20

30

40

【化４６】

【０１８１】
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【０１８２】
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【０１８３】
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【０１８５】
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【０１８６】
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【０１８７】
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【０１８８】
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【０１８９】
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【０１９２】
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【化５９】

【０１９４】
　《電子輸送層》
　電子輸送層とは電子を輸送する機能を有する材料からなり、広い意味で電子注入層、正
孔阻止層も電子輸送層に含まれる。電子輸送層は単層もしくは複数層を設けることができ
る。
【０１９５】
　電子輸送層は陰極より注入された電子を発光層に伝達する機能を有していればよく、電
子輸送層の構成材料としては従来公知の化合物の中から任意のものを選択し併用すること
も可能である。
【０１９６】
　電子輸送層に用いられる従来公知の材料（以下、電子輸送材料という）の例としては、
ニトロ置換フルオレン誘導体、ジフェニルキノン誘導体、チオピランジオキシド誘導体、



(71) JP 6206485 B2 2017.10.4

10

20

30

40

ナフタレンペリレン等の多環芳香族炭化水素、複素環テトラカルボン酸無水物、カルボジ
イミド、フレオレニリデンメタン誘導体、アントラキノジメタン及びアントロン誘導体、
オキサジアゾール誘導体、カルボリン誘導体、又は、該カルボリン誘導体のカルボリン環
を構成する炭化水素環の炭素原子の少なくとも一つが窒素原子で置換されている環構造を
有する誘導体、ヘキサアザトリフェニレン誘導体等が挙げられる。
【０１９７】
　更に、上記オキサジアゾール誘導体において、オキサジアゾール環の酸素原子を硫黄原
子に置換したチアジアゾール誘導体、電子吸引性基として知られているキノキサリン環を
有するキノキサリン誘導体も電子輸送材料として用いることができる。
【０１９８】
　これらの材料を高分子鎖に導入した、又はこれらの材料を高分子の主鎖とした高分子材
料を用いることもできる。
【０１９９】
　また、８－キノリノール誘導体の金属錯体、例えば、トリス（８－キノリノール）アル
ミニウム（Ａｌｑ）、トリス（５，７－ジクロロ－８－キノリノール）アルミニウム、ト
リス（５，７－ジブロモ－８－キノリノール）アルミニウム、トリス（２－メチル－８－
キノリノール）アルミニウム、トリス（５－メチル－８－キノリノール）アルミニウム、
ビス（８－キノリノール）亜鉛（Ｚｎｑ）等、及びこれらの金属錯体の中心金属がＩｎ、
Ｍｇ、Ｃｕ、Ｃａ、Ｓｎ、Ｇａ又はＰｂに置き替わった金属錯体も電子輸送材料として用
いることができる。
【０２００】
　その他、メタルフリーもしくはメタルフタロシアニン、又はそれらの末端がアルキル基
やスルホン酸基等で置換されているものも電子輸送材料として用いることができる。また
、ｎ型－Ｓｉ、ｎ型－ＳｉＣ等の無機半導体も電子輸送材料として用いることができる。
【０２０１】
　電子輸送層は電子輸送材料を、例えば、真空蒸着法、湿式法（ウェットプロセスともい
い、例えば、スピンコート法、キャスト法、ダイコート法、ブレードコート法、ロールコ
ート法、インクジェット法、印刷法、スプレーコート法、カーテンコート法、ＬＢ法（ラ
ングミュア・ブロジェット（Ｌａｎｇｍｕｉｒ　Ｂｌｏｄｇｅｔｔ法）等を挙げることが
できる。））等により、薄膜化することにより形成することが好ましい。
【０２０２】
　電子輸送層の膜厚については特に制限はないが、通常は５ｎｍ～５０００ｎｍ程度、好
ましくは５ｎｍ～２００ｎｍである。この電子輸送層は上記材料の一種又は二種以上から
なる一層構造であってもよい。
【０２０３】
　また、金属錯体やハロゲン化金属など金属化合物等のｎ型ドーパントをドープして用い
てもよい。
【０２０４】
　以下、本発明の有機ＥＬ素子の電子輸送層の形成に好ましく用いられる従来公知の化合
物（電子輸送材料）の具体例を挙げるが、本発明はこれらに限定されない。
【０２０５】
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【０２１５】
　これらの電子輸送材料は発光層のホスト化合物として使用することもできる。
【０２１６】
　《陰極》
　一方、陰極としては仕事関数の小さい（４ｅＶ以下）金属（電子注入性金属と称する）
、合金、電気伝導性化合物及びこれらの混合物を電極物質とするものが用いられる。この
ような電極物質の具体例としては、ナトリウム、ナトリウム－カリウム合金、マグネシウ
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ム、リチウム、マグネシウム／銅混合物、マグネシウム／銀混合物、マグネシウム／アル
ミニウム混合物、マグネシウム／インジウム混合物、アルミニウム／酸化アルミニウム（
Ａｌ2Ｏ3）混合物、インジウム、リチウム／アルミニウム混合物、希土類金属等が挙げら
れる。これらの中で、電子注入性及び酸化等に対する耐久性の点から、電子注入性金属と
これより仕事関数の値が大きく安定な金属である第二金属との混合物、例えば、マグネシ
ウム／銀混合物、マグネシウム／アルミニウム混合物、マグネシウム／インジウム混合物
、アルミニウム／酸化アルミニウム（Ａｌ2Ｏ3）混合物、リチウム／アルミニウム混合物
、アルミニウム等が好適である。
【０２１７】
　陰極はこれらの電極物質を蒸着やスパッタリング等の方法により薄膜を形成させること
により、作製することができる。また、陰極としてのシート抵抗は数百Ω／□以下が好ま
しく、膜厚は通常１０ｎｍ～５μｍ、好ましくは５０～２００ｎｍの範囲で選ばれる。
【０２１８】
　なお、発光した光を透過させるため、有機ＥＬ素子の陽極又は陰極のいずれか一方が透
明又は半透明であれば発光輝度が向上し好都合である。
【０２１９】
　また、陰極に上記金属を１～２０ｎｍの膜厚で作製した後に、後述する陽極の説明で挙
げる導電性透明材料をその上に作製することで、透明又は半透明の陰極を作製することが
でき、これを応用することで陽極と陰極の両方が透過性を有する素子を作製することがで
きる。
【０２２０】
　《注入層：電子注入層（陰極バッファー層）、正孔注入層》
　注入層は、必要に応じて設け、電子注入層と正孔注入層があり、上記の如く陽極と発光
層又は正孔輸送層の間、及び陰極と発光層又は電子輸送層との間に存在させてもよい。注
入層とは、駆動電圧低下や発光輝度向上のために電極と有機層間に設けられる層のことで
、「有機ＥＬ素子とその工業化最前線（１９９８年１１月３０日エヌ・ティー・エス社発
行）」の第２編第２章「電極材料」（１２３頁～１６６頁）に詳細に記載されており、正
孔注入層（陽極バッファ層）と電子注入層（陰極バッファー層）とがある。
【０２２１】
　陽極バッファー層（正孔注入層）は、特開平９－４５４７９号公報、同９－２６００６
２号公報、同８－２８８０６９号公報等にもその詳細が記載されており、具体例として、
銅フタロシアニンに代表されるフタロシアニンバッファー層、特表２００３－５１９４３
２や特開２００６－１３５１４５等に記載されているようなヘキサアザトリフェニレン誘
導体バッファー層、酸化バナジウムに代表される酸化物バッファー層、アモルファスカー
ボンバッファー層、ポリアニリン（エメラルディン）やポリチオフェン等の導電性高分子
を用いた高分子バッファー層、トリス（２－フェニルピリジン）イリジウム錯体等に代表
されるオルトメタル化錯体層等が挙げられる。
【０２２２】
　陰極バッファー層（電子注入層）は、特開平６－３２５８７１号公報、同９－１７５７
４号公報、同１０－７４５８６号公報等にもその詳細が記載されており、具体的にはスト
ロンチウムやアルミニウム等に代表される金属バッファー層、フッ化リチウム、フッ化カ
リウムに代表されるアルカリ金属化合物バッファー層、フッ化マグネシウム、フッ化セシ
ウムに代表されるアルカリ土類金属化合物バッファー層、酸化アルミニウムに代表される
酸化物バッファー層等が挙げられる。上記バッファー層（注入層）はごく薄い膜であるこ
とが望ましく、素材にもよるがその膜厚は０．１ｎｍ～５μｍの範囲が好ましい。
【０２２３】
　《阻止層：正孔阻止層、電子阻止層》
　阻止層は、上記の如く有機化合物薄膜の基本構成層の他に必要に応じて設けられるもの
である。例えば、特開平１１－２０４２５８号公報、同１１－２０４３５９号公報、及び
「有機ＥＬ素子とその工業化最前線（１９９８年１１月３０日エヌ・ティー・エス社発行
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）」の２３７頁等に記載されている正孔阻止（ホールブロック）層がある。
【０２２４】
　正孔阻止層とは、広い意味では電子輸送層の機能を有し、電子を輸送する機能を有しつ
つ正孔を輸送する能力が著しく小さい正孔阻止材料からなり、電子を輸送しつつ正孔を阻
止することで電子と正孔の再結合確率を向上させることができる。
【０２２５】
　また、前述する電子輸送層の構成を必要に応じて、本発明に係わる正孔阻止層として用
いることができる。
【０２２６】
　本発明の有機ＥＬ素子の正孔阻止層は、発光層に隣接して設けられていることが好まし
い。
【０２２７】
　正孔阻止層には、前述のホスト化合物として挙げた、カルバゾール誘導体、カルボリン
誘導体、ジアザカルバゾール誘導体（ここで、ジアザカルバゾール誘導体とは、カルボリ
ン環を構成する炭素原子のいずれかひとつが窒素原子で置き換わったものを示す）を含有
することが好ましい。
【０２２８】
　また、本発明においては、複数の発光色の異なる複数の発光層を有する場合、その発光
極大波長が最も短波にある発光層が、全発光層中、最も陽極に近いことが好ましいが、こ
のような場合、該最短波層と該層の次に陽極に近い発光層との間に正孔阻止層を追加して
設けることが好ましい。更には、該位置に設けられる正孔阻止層に含有される化合物の５
０質量％以上が、前記最短波発光層のホスト化合物に対しそのイオン化ポテンシャルが０
．３ｅＶ以上大きいことが好ましい。
【０２２９】
　イオン化ポテンシャルは化合物のＨＯＭＯ（最高占有分子軌道）レベルにある電子を真
空準位に放出するのに必要なエネルギーで定義され、例えば下記に示すような方法により
求めることができる。
【０２３０】
　（１）米国Ｇａｕｓｓｉａｎ社製の分子軌道計算用ソフトウェアであるＧａｕｓｓｉａ
ｎ９８（Ｇａｕｓｓｉａｎ９８、Ｒｅｖｉｓｉｏｎ　Ａ．１１．４，Ｍ．Ｊ．Ｆｒｉｓｃ
ｈ，ｅｔ　ａｌ，Ｇａｕｓｓｉａｎ，Ｉｎｃ．，Ｐｉｔｔｓｂｕｒｇｈ　ＰＡ，２００２
．）を用い、キーワードとしてＢ３ＬＹＰ／６－３１Ｇ＊を用いて構造最適化を行うこと
により算出した値（ｅＶ単位換算値）として求めることができる。この計算値が有効な背
景には、この手法で求めた計算値と実験値の相関が高いためである。
【０２３１】
　（２）イオン化ポテンシャルは光電子分光法で直接測定する方法により求めることもで
きる。例えば、理研計器社製の低エネルギー電子分光装置「Ｍｏｄｅｌ　ＡＣ－３」を用
いて、あるいは紫外光電子分光として知られている方法を好適に用いることができる。
【０２３２】
　一方、電子阻止層とは、広い意味では正孔輸送層の機能を有し、正孔を輸送する機能を
有しつつ電子を輸送する能力が著しく小さい材料からなり、正孔を輸送しつつ電子を阻止
することで電子と正孔の再結合確率を向上させることができる。
【０２３３】
　また、後述する正孔輸送層の構成を必要に応じて電子阻止層として用いることができる
。本発明に係る正孔阻止層、電子輸送層の膜厚としては、好ましくは３～１００ｎｍであ
り、更に好ましくは５～３０ｎｍである。
【０２３４】
　《正孔輸送層》
　正孔輸送層とは正孔を輸送する機能を有する正孔輸送材料からなり、広い意味で正孔注
入層、電子阻止層も正孔輸送層に含まれる。正孔輸送層は単層又は複数層設けることがで
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きる。
【０２３５】
　正孔輸送材料としては、正孔の注入又は輸送、電子の障壁性のいずれかを有するもので
あり、有機物、無機物のいずれであってもよい。例えば、トリアゾール誘導体、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
及びピラゾロン誘導体、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、オキサゾール誘導体、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、アニリン系共重合体、また
導電性高分子オリゴマー、特にチオフェンオリゴマー等が挙げられる。
【０２３６】
　また、特表２００３－５１９４３２号公報や特開２００６－１３５１４５号公報等に記
載されているようなアザトリフェニレン誘導体も同様に正孔輸送材料として用いることが
できる。
【０２３７】
　正孔輸送材料としては上記のものを使用することができるが、ポルフィリン化合物、芳
香族第３級アミン化合物及びスチリルアミン化合物、特に芳香族第３級アミン化合物を用
いることが好ましい。
【０２３８】
　芳香族第３級アミン化合物及びスチリルアミン化合物の代表例としては、Ｎ，Ｎ，Ｎ′
，Ｎ′－テトラフェニル－４，４′－ジアミノフェニル；Ｎ，Ｎ′－ジフェニル－Ｎ，Ｎ
′－ビス（３－メチルフェニル）－〔１，１′－ビフェニル〕－４，４′－ジアミン（Ｔ
ＰＤ）；２，２－ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）プロパン；１，１－ビス（
４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）シクロヘキサン；Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラ－ｐ
－トリル－４，４′－ジアミノビフェニル；１，１－ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフ
ェニル）－４－フェニルシクロヘキサン；ビス（４－ジメチルアミノ－２－メチルフェニ
ル）フェニルメタン；ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）フェニルメタン；Ｎ，
Ｎ′－ジフェニル－Ｎ，Ｎ′－ジ（４－メトキシフェニル）－４，４′－ジアミノビフェ
ニル；Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラフェニル－４，４′－ジアミノジフェニルエーテル；
４，４′－ビス（ジフェニルアミノ）クオードリフェニル；Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリ（ｐ－トリ
ル）アミン；４－（ジ－ｐ－トリルアミノ）－４′－〔４－（ジ－ｐ－トリルアミノ）ス
チリル〕スチルベン；４－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミノ－（２－ジフェニルビニル）ベンゼ
ン；３－メトキシ－４′－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミノスチルベン；Ｎ－フェニルカルバゾ
ール、更には米国特許第５，０６１，５６９号明細書に記載されている２個の縮合芳香族
環を分子内に有するもの、例えば、４，４′－ビス〔Ｎ－（１－ナフチル）－Ｎ－フェニ
ルアミノ〕ビフェニル（ＮＰＤ）、特開平４－３０８６８８号公報に記載されているトリ
フェニルアミンユニットが３つスターバースト型に連結された４，４′，４″－トリス〔
Ｎ－（３－メチルフェニル）－Ｎ－フェニルアミノ〕トリフェニルアミン（ＭＴＤＡＴＡ
）等が挙げられる。
【０２３９】
　更にこれらの材料を高分子鎖に導入した、又はこれらの材料を高分子の主鎖とした高分
子材料を用いることもできる。
【０２４０】
　また、ｐ型－Ｓｉ、ｐ型－ＳｉＣ等の無機化合物も正孔注入材料、正孔輸送材料として
使用することができる。
【０２４１】
　また、特開平１１－２５１０６７号公報、Ｊ．Ｈｕａｎｇ　ｅｔ．ａｌ．著文献（Ａｐ
ｐｌｉｅｄ　Ｐｈｙｓｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒｓ　８０（２００２），ｐ．１３９）に記載
されているような、いわゆるｐ型正孔輸送材料を用いることもできる。本発明においては
、より高効率の発光素子が得られることからこれらの材料を用いることが好ましい。
【０２４２】
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　正孔輸送層は上記正孔輸送材料を、例えば、真空蒸着法、スピンコート法、キャスト法
、インクジェット法を含む印刷法、ＬＢ法等の公知の方法により、薄膜化することにより
形成することができる。
【０２４３】
　正孔輸送層の膜厚については特に制限はないが、通常は５ｎｍ～５μｍ程度、好ましく
は５～２００ｎｍの範囲内である。この正孔輸送層は上記材料の一種又は２種以上からな
る一層構造であってもよい。
【０２４４】
　また、不純物をドープしたｐ性の高い正孔輸送層を用いることもできる。その例として
は、特開平４－２９７０７６号公報、特開２０００－１９６１４０号公報、同２００１－
１０２１７５号公報の各公報、Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．，９５，５７７３（２００４）
等に記載されたものが挙げられる。
【０２４５】
　本発明においては、このようなｐ性の高い正孔輸送層を用いることが、より低消費電力
の素子を作製することができるため好ましい。
【０２４６】
　《陽極》
　有機ＥＬ素子における陽極としては、仕事関数の大きい（４ｅＶ以上）金属、合金、電
気伝導性化合物及びこれらの混合物を電極物質とするものが好ましく用いられる。このよ
うな電極物質の具体例としては、Ａｕ等の金属、ＣｕＩ、インジウムチンオキシド（ＩＴ
Ｏ）、ＳｎＯ2、ＺｎＯ等の導電性透明材料が挙げられる。
【０２４７】
　また、ＩＤＩＸＯ（Ｉｎ2Ｏ3－ＺｎＯ）等非晶質で透明導電膜を作製可能な材料を用い
てもよい。陽極はこれらの電極物質を蒸着やスパッタリング等の方法により薄膜を形成さ
せ、フォトリソグラフィー法で所望の形状のパターンを形成してもよく、あるいはパター
ン精度をあまり必要としない場合は（１００μｍ以上程度）、上記電極物質の蒸着やスパ
ッタリング時に所望の形状のマスクを介してパターンを形成してもよい。
【０２４８】
　あるいは、有機導電性化合物のように塗布可能な物質を用いる場合には、印刷方式、コ
ーティング方式等湿式成膜法を用いることもできる。この陽極より発光を取り出す場合に
は、透過率を１０％より大きくすることが望ましく、また陽極としてのシート抵抗は数百
Ω／□以下が好ましい。更に膜厚は材料にもよるが、通常１０～１０００ｎｍ、好ましく
は１０～２００ｎｍの範囲で選ばれる。
【０２４９】
　《支持基板》
　本発明の有機ＥＬ素子に用いることのできる支持基板（以下、基体、基板、基材、支持
体等とも言う）としては、ガラス、プラスチック等の種類には特に限定はなく、また透明
であっても不透明であってもよい。支持基板側から光を取り出す場合には、支持基板は透
明であることが好ましい。好ましく用いられる透明な支持基板としては、ガラス、石英、
透明樹脂フィルムを挙げることができる。特に好ましい支持基板は、有機ＥＬ素子にフレ
キシブル性を与えることが可能な樹脂フィルムである。
【０２５０】
　樹脂フィルムとしては、例えば、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエチレ
ンナフタレート（ＰＥＮ）等のポリエステル、ポリエチレン、ポリプロピレン、セロファ
ン、セルロースジアセテート、セルローストリアセテート（ＴＡＣ）、セルロースアセテ
ートブチレート、セルロースアセテートプロピオネート（ＣＡＰ）、セルロースアセテー
トフタレート、セルロースナイトレート等のセルロースエステル類又はそれらの誘導体、
ポリ塩化ビニリデン、ポリビニルアルコール、ポリエチレンビニルアルコール、シンジオ
タクティックポリスチレン、ポリカーボネート、ノルボルネン樹脂、ポリメチルペンテン
、ポリエーテルケトン、ポリイミド、ポリエーテルスルホン（ＰＥＳ）、ポリフェニレン
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スルフィド、ポリスルホン類、ポリエーテルイミド、ポリエーテルケトンイミド、ポリア
ミド、フッ素樹脂、ナイロン、ポリメチルメタクリレート、アクリルあるいはポリアリレ
ート類、アートン（商品名ＪＳＲ社製）あるいはアペル（商品名三井化学社製）といった
シクロオレフィン系樹脂等を挙げられる。
【０２５１】
　樹脂フィルムの表面には、無機物、有機物の被膜又はその両者のハイブリッド被膜が形
成されていてもよく、ＪＩＳ　Ｋ　７１２９－１９９２に準拠した方法で測定された、水
蒸気透過度（２５±０．５℃、相対湿度（９０±２）％ＲＨ）が０．０１ｇ／（ｍ2・２
４ｈ）以下のバリア性フィルムであることが好ましく、更には、ＪＩＳ　Ｋ　７１２６－
１９８７に準拠した方法で測定された酸素透過度が、１０-3ｃｍ3／（ｍ2・２４ｈ・ａｔ
ｍ）以下、水蒸気透過度が、１０-5ｇ／（ｍ2・２４ｈ）以下の高バリア性フィルムであ
ることが好ましい。
【０２５２】
　バリア膜を形成する材料としては、水分や酸素等素子の劣化をもたらすものの浸入を抑
制する機能を有する材料であればよく、例えば、酸化珪素、二酸化珪素、窒化珪素等を用
いることができる。更に該膜の脆弱性を改良するために、これら無機層と有機材料からな
る層の積層構造を持たせることがより好ましい。無機層と有機層の積層順については特に
制限はないが、両者を交互に複数回積層させることが好ましい。
【０２５３】
　バリア膜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、分子線エピタキシー法、クラスタ－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、大気圧プラズマ重合法、プラズマＣＶＤ法、レー
ザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、コーティング法等を用いることができるが、特開２００４－
６８１４３号公報に記載されているような大気圧プラズマ重合法によるものが特に好まし
い。
【０２５４】
　不透明な支持基板としては、例えば、アルミ、ステンレス等の金属板、フィルムや不透
明樹脂基板、セラミック製の基板等が挙げられる。
【０２５５】
　本発明の有機ＥＬ素子の発光の室温における外部取り出し効率は、１％以上であること
が好ましく、５％以上であるとより好ましい。
【０２５６】
　ここで、外部取り出し量子効率（％）＝（有機ＥＬ素子外部に発光した光子数／有機Ｅ
Ｌ素子に流した電子数）×１００である。
【０２５７】
　また、カラーフィルター等の色相改良フィルター等を併用しても、有機ＥＬ素子からの
発光色を蛍光体を用いて多色へ変換する色変換フィルターを併用してもよい。色変換フィ
ルターを用いる場合においては、有機ＥＬ素子の発光のλｍａｘは４８０ｎｍ以下が好ま
しい。
【０２５８】
　《有機ＥＬ素子の作製方法》
　有機ＥＬ素子の作製方法の一例として、陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／正孔
阻止層／電子輸送層／陰極バッファー層（電子注入層）／陰極からなる素子の作製方法に
ついて説明する。
【０２５９】
　まず、適当な基体上に所望の電極物質、例えば、陽極用物質からなる薄膜を１μｍ以下
、好ましくは１０～２００ｎｍの膜厚になるように形成させ、陽極を作製する。
【０２６０】
　次に、この上に素子材料である正孔注入層、正孔輸送層、発光層、正孔阻止層、電子輸
送層、陰極バッファー層等の有機化合物を含有する薄膜を形成させる。
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【０２６１】
　薄膜の形成方法としては、例えば、真空蒸着法、湿式法（ウェットプロセスともいう。
）等により成膜して形成することができる。
【０２６２】
　湿式法としては、スピンコート法、キャスト法、ダイコート法、ブレードコート法、ロ
ールコート法、インクジェット法、印刷法、スプレーコート法、カーテンコート法、ＬＢ
法等があるが、精密な薄膜が形成可能で、且つ高生産性の点から、ダイコート法、ロール
コート法、インクジェット法、スプレーコート法などのロール・ツー・ロール方式適性の
高い方法が好ましい。また、層ごとに異なる成膜法を適用してもよい。
【０２６３】
　本発明に係る有機ＥＬ素子材料を溶解又は分散する液媒体としては、例えば、メチルエ
チルケトン、シクロヘキサノン等のケトン類、酢酸エチル等の脂肪酸エステル類、ジクロ
ロベンゼン等のハロゲン化炭化水素類、トルエン、キシレン、メシチレン、シクロヘキシ
ルベンゼン等の芳香族炭化水素類、シクロヘキサン、デカリン、ドデカン等の脂肪族炭化
水素類、ＤＭＦ、ＤＭＳＯ等の有機溶媒を用いることができる。
【０２６４】
　また、分散方法としては、超音波、高剪断力分散やメディア分散等の分散方法により分
散することができる。
【０２６５】
　これらの層の形成後、その上に陰極用物質からなる薄膜を１μｍ以下、好ましくは５０
～２００ｎｍの範囲の膜厚になるように形成させ、陰極を設けることにより所望の有機Ｅ
Ｌ素子が得られる。
【０２６６】
　また、順序を逆にして、陰極、陰極バッファー層、電子輸送層、正孔阻止層、発光層、
正孔輸送層、正孔注入層、陽極の順に作製することも可能である。
【０２６７】
　本発明の有機ＥＬ素子の作製は、一回の真空引きで一貫して正孔注入層から陰極まで作
製するのが好ましいが、途中で取り出して異なる成膜法を施しても構わない。その際、作
業を乾燥不活性ガス雰囲気下で行うことが好ましい。
【０２６８】
　《封止》
　本発明に用いられる封止手段としては、例えば、封止部材と電極、支持基板とを接着剤
で接着する方法を挙げることができる。
【０２６９】
　封止部材としては、有機ＥＬ素子の表示領域を覆うように配置されておればよく、凹板
状でも平板状でもよい。また透明性、電気絶縁性は特に問わない。
【０２７０】
　具体的には、ガラス板、ポリマー板・フィルム、金属板・フィルム等が挙げられる。ガ
ラス板としては、特にソーダ石灰ガラス、バリウム・ストロンチウム含有ガラス、鉛ガラ
ス、アルミノケイ酸ガラス、ホウケイ酸ガラス、バリウムホウケイ酸ガラス、石英等を挙
げることができる。
【０２７１】
　また、ポリマー板としては、ポリカーボネート、アクリル、ポリエチレンテレフタレー
ト、ポリエーテルサルファイド、ポリサルフォン等から形成されたものを挙げることがで
きる。
【０２７２】
　金属板としては、ステンレス、鉄、銅、アルミニウム、マグネシウム、ニッケル、亜鉛
、クロム、チタン、モリブテン、シリコン、ゲルマニウム及びタンタルからなる群から選
ばれる一種以上の金属又は合金からなるものが挙げられる。
【０２７３】
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　本発明においては、素子を薄膜化できるということからポリマーフィルム、金属フィル
ムを好ましく使用することができる。
【０２７４】
　更には、ポリマーフィルムは、ＪＩＳ　Ｋ　７１２６－１９８７に準拠した方法で測定
された酸素透過度が１×１０-3ｃｍ3／（ｍ2・２４ｈ・ａｔｍ）以下、ＪＩＳ　Ｋ　７１
２９－１９９２に準拠した方法で測定された、水蒸気透過度（２５±０．５℃、相対湿度
（９０±２）％ＲＨ）が、１×１０-3ｇ／（ｍ2・２４ｈ）以下のものであることが好ま
しい。
【０２７５】
　封止部材を凹状に加工するのは、サンドブラスト加工、化学エッチング加工等が使われ
る。
【０２７６】
　接着剤として具体的には、アクリル酸系オリゴマー、メタクリル酸系オリゴマーの反応
性ビニル基を有する光硬化及び熱硬化型接着剤、２－シアノアクリル酸エステル等の湿気
硬化型等の接着剤を挙げることができる。また、エポキシ系等の熱及び化学硬化型（二液
混合）を挙げることができる。また、ホットメルト型のポリアミド、ポリエステル、ポリ
オレフィンを挙げることができる。また、カチオン硬化タイプの紫外線硬化型エポキシ樹
脂接着剤を挙げることができる。
【０２７７】
　なお、有機ＥＬ素子が熱処理により劣化する場合があるので、室温から８０℃までに接
着硬化できるものが好ましい。また、前記接着剤中に乾燥剤を分散させておいてもよい。
封止部分への接着剤の塗布は市販のディスペンサーを使ってもよいし、スクリーン印刷の
ように印刷してもよい。
【０２７８】
　また、有機層を挟み支持基板と対向する側の電極の外側に該電極と有機層を被覆し、支
持基板と接する形で無機物、有機物の層を形成し封止膜とすることも好適にできる。この
場合、該膜を形成する材料としては、水分や酸素等素子の劣化をもたらすものの浸入を抑
制する機能を有する材料であればよく、例えば、酸化珪素、二酸化珪素、窒化珪素等を用
いることができる。
【０２７９】
　更に、該膜の脆弱性を改良するために、これら無機層と有機材料からなる層の積層構造
を持たせることが好ましい。これらの膜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、分子線エピタキシー法、クラ
スタ－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、大気圧プラズマ重合
法、プラズマＣＶＤ法、レーザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、コーティング法等を用いること
ができる。
【０２８０】
　封止部材と有機ＥＬ素子の表示領域との間隙には、気相及び液相では、窒素、アルゴン
等の不活性気体やフッ化炭化水素、シリコンオイルのような不活性液体を注入することが
好ましい。また真空とすることも可能である。また、内部に吸湿性化合物を封入すること
もできる。
【０２８１】
　吸湿性化合物としては、例えば、金属酸化物（例えば、酸化ナトリウム、酸化カリウム
、酸化カルシウム、酸化バリウム、酸化マグネシウム、酸化アルミニウム等）、硫酸塩（
例えば、硫酸ナトリウム、硫酸カルシウム、硫酸マグネシウム、硫酸コバルト等）、金属
ハロゲン化物（例えば、塩化カルシウム、塩化マグネシウム、フッ化セシウム、フッ化タ
ンタル、臭化セリウム、臭化マグネシウム、沃化バリウム、沃化マグネシウム等）、過塩
素酸類（例えば、過塩素酸バリウム、過塩素酸マグネシウム等）等が挙げられ、硫酸塩、
金属ハロゲン化物及び過塩素酸類においては無水塩が好適に用いられる。
【０２８２】
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　《保護膜、保護板》
　有機層を挟み支持基板と対向する側の前記封止膜、あるいは前記封止用フィルムの外側
に、素子の機械的強度を高めるために保護膜、あるいは保護板を設けてもよい。特に封止
が前記封止膜により行われている場合には、その機械的強度は必ずしも高くないため、こ
のような保護膜、保護板を設けることが好ましい。これに使用することができる材料とし
ては、前記封止に用いたのと同様なガラス板、ポリマー板・フィルム、金属板・フィルム
等を用いることができるが、軽量且つ薄膜化ということからポリマーフィルムを用いるこ
とが好ましい。
【０２８３】
　《光取り出し》
　有機ＥＬ素子は空気よりも屈折率の高い（屈折率が１．７～２．１程度）層の内部で発
光し、発光層で発生した光のうち１５％から２０％程度の光しか取り出せないことが一般
的に言われている。これは、臨界角以上の角度θで界面（透明基板と空気との界面）に入
射する光は、全反射を起こし素子外部に取り出すことができないことや、透明電極ないし
発光層と透明基板との間で光が全反射を起こし、光が透明電極ないし発光層を導波し、結
果として光が素子側面方向に逃げるためである。
【０２８４】
　この光の取り出しの効率を向上させる手法としては、例えば、透明基板表面に凹凸を形
成し、透明基板と空気界面での全反射を防ぐ方法（米国特許第４，７７４，４３５号明細
書）、基板に集光性を持たせることにより効率を向上させる方法（特開昭６３－３１４７
９５号公報）、素子の側面等に反射面を形成する方法（特開平１－２２０３９４号公報）
、基板と発光体の間に中間の屈折率を持つ平坦層を導入し、反射防止膜を形成する方法（
特開昭６２－１７２６９１号公報）、基板と発光体の間に基板よりも低屈折率を持つ平坦
層を導入する方法（特開２００１－２０２８２７号公報）、基板、透明電極層や発光層の
いずれかの層間（含む、基板と外界間）に回折格子を形成する方法（特開平１１－２８３
７５１号公報）等がある。
【０２８５】
　本発明においては、これらの方法を本発明の有機ＥＬ素子と組み合わせて用いることが
できるが、基板と発光体の間に基板よりも低屈折率を持つ平坦層を導入する方法、あるい
は基板、透明電極層や発光層のいずれかの層間（含む、基板と外界間）に回折格子を形成
する方法を好適に用いることができる。
【０２８６】
　本発明はこれらの手段を組み合わせることにより、更に高輝度あるいは耐久性に優れた
素子を得ることができる。
【０２８７】
　透明電極と透明基板の間に低屈折率の媒質を光の波長よりも長い厚みで形成すると、透
明電極から出てきた光は、媒質の屈折率が低いほど外部への取り出し効率が高くなる。
【０２８８】
　低屈折率層としては、例えば、エアロゲル、多孔質シリカ、フッ化マグネシウム、フッ
素系ポリマー等が挙げられる。透明基板の屈折率は一般に１．５～１．７程度であるので
、低屈折率層は屈折率がおよそ１．５以下であることが好ましい。また、更に１．３５以
下であることが好ましい。
【０２８９】
　また、低屈折率媒質の厚みは媒質中の波長の２倍以上となるのが望ましい。これは低屈
折率媒質の厚みが、光の波長程度になってエバネッセントで染み出した電磁波が基板内に
入り込む膜厚になると、低屈折率層の効果が薄れるからである。
【０２９０】
　全反射を起こす界面もしくはいずれかの媒質中に回折格子を導入する方法は、光取り出
し効率の向上効果が高いという特徴がある。この方法は回折格子が１次の回折や２次の回
折といった所謂ブラッグ回折により、光の向きを屈折とは異なる特定の向きに変えること
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ができる性質を利用して、発光層から発生した光のうち層間での全反射等により外に出る
ことができない光を、いずれかの層間もしくは、媒質中（透明基板内や透明電極内）に回
折格子を導入することで光を回折させ、光を外に取り出そうとするものである。
【０２９１】
　導入する回折格子は、二次元的な周期屈折率を持っていることが望ましい。これは発光
層で発光する光はあらゆる方向にランダムに発生するので、ある方向にのみ周期的な屈折
率分布を持っている一般的な１次元回折格子では、特定の方向に進む光しか回折されず、
光の取り出し効率がさほど上がらない。
【０２９２】
　しかしながら、屈折率分布を二次元的な分布にすることにより、あらゆる方向に進む光
が回折され、光の取り出し効率が上がる。
【０２９３】
　回折格子を導入する位置としては前述の通り、いずれかの層間もしくは媒質中（透明基
板内や透明電極内）でもよいが、光が発生する場所である有機発光層の近傍が望ましい。
このとき、回折格子の周期は媒質中の光の波長の約１／２～３倍程度が好ましい。
【０２９４】
　回折格子の配列は正方形のラチス状、三角形のラチス状、ハニカムラチス状等、２次元
的に配列が繰り返されることが好ましい。
【０２９５】
　《集光シート》
　本発明の有機ＥＬ素子は基板の光取り出し側に、例えば、マイクロレンズアレイ状の構
造を設けるように加工したり、あるいは所謂集光シートと組み合わせることにより、特定
方向、例えば、素子発光面に対し正面方向に集光することにより、特定方向上の輝度を高
めることができる。
【０２９６】
　マイクロレンズアレイの例としては、基板の光取り出し側に一辺が３０μｍでその頂角
が９０度となるような四角錐を２次元に配列する。一辺は１０μｍ～１００μｍが好まし
い。これより小さくなると回折の効果が発生して色付く、大きすぎると厚みが厚くなり好
ましくない。
【０２９７】
　集光シートとしては、例えば、液晶表示装置のＬＥＤバックライトで実用化されている
ものを用いることが可能である。このようなシートとして、例えば、住友スリーエム社製
輝度上昇フィルム（ＢＥＦ）等を用いることができる。
【０２９８】
　プリズムシートの形状としては、例えば、基材に頂角９０度、ピッチ５０μｍの△状の
ストライプが形成されたものであってもよいし、頂角が丸みを帯びた形状、ピッチをラン
ダムに変化させた形状、その他の形状であってもよい。
【０２９９】
　また、発光素子からの光放射角を制御するために、光拡散板・フィルムを集光シートと
併用してもよい。例えば、（株）きもと製拡散フィルム（ライトアップ）等を用いること
ができる。
【０３００】
　《用途》
　本発明の有機ＥＬ素子は、表示デバイス、ディスプレイ、各種発光光源として用いるこ
とができる。発光光源として、例えば、照明装置（家庭用照明、車内照明）、時計や液晶
用バックライト、看板広告、信号機、光記憶媒体の光源、電子写真複写機の光源、光通信
処理機の光源、光センサーの光源等が挙げられるがこれに限定するものではないが、特に
液晶表示装置のバックライト、照明用光源としての用途に有効に用いることができる。
【０３０１】
　本発明の有機ＥＬ素子においては、必要に応じ成膜時にメタルマスクやインクジェット
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プリンティング法等でパターニングを施してもよい。パターニングする場合は、電極のみ
をパターニングしてもよいし、電極と発光層をパターニングしてもよいし、素子全層をパ
ターニングしてもよく、素子の作製においては、従来公知の方法を用いることができる。
【０３０２】
　本発明の有機ＥＬ素子や本発明に係る化合物の発光する色は、「新編色彩科学ハンドブ
ック」（日本色彩学会編、東京大学出版会、１９８５）の１０８頁の図４．１６において
、分光放射輝度計ＣＳ－１０００（コニカミノルタセンシング（株）製）で測定した結果
をＣＩＥ色度座標に当てはめたときの色で決定される。
【０３０３】
　また、本発明の有機ＥＬ素子が白色素子の場合には、白色とは、２度視野角正面輝度を
上記方法により測定した際に、１０００ｃｄ／ｍ2でのＣＩＥ１９３１表色系における色
度がｘ＝０．３３±０．０７、ｙ＝０．３３±０．１の領域内にあることをいう。
【０３０４】
　《表示装置》
　本発明の表示装置について説明する。本発明の表示装置は、本発明の有機ＥＬ素子を具
備したものである。本発明の表示装置は単色でも多色でもよいが、ここでは多色表示装置
について説明する。
【０３０５】
　多色表示装置の場合は発光層形成時のみシャドーマスクを設け、一面に蒸着法、キャス
ト法、スピンコート法、インクジェット法、印刷法等で膜を形成できる。
【０３０６】
　発光層のみパターニングを行う場合、その方法に限定はないが、好ましくは蒸着法、イ
ンクジェット法、スピンコート法、印刷法である。
【０３０７】
　表示装置に具備される有機ＥＬ素子の構成は、必要に応じて上記の有機ＥＬ素子の構成
例の中から選択される。
【０３０８】
　また、有機ＥＬ素子の製造方法は、上記の本発明の有機ＥＬ素子の製造の一態様に示し
たとおりである。
【０３０９】
　このようにして得られた多色表示装置に直流電圧を印加する場合には、陽極を＋、陰極
を－の極性として電圧２Ｖ～４０Ｖ程度を印加すると発光が観測できる。また、逆の極性
で電圧を印加しても電流は流れずに発光は全く生じない。更に交流電圧を印加する場合に
は、陽極が＋、陰極が－の状態になったときのみ発光する。なお、印加する交流の波形は
任意でよい。
【０３１０】
　多色表示装置は、表示デバイス、ディスプレイ、各種発光光源として用いることができ
る。表示デバイス、ディスプレイにおいて、青、赤、緑発光の３種の有機ＥＬ素子を用い
ることによりフルカラーの表示が可能となる。
【０３１１】
　表示デバイス、ディスプレイとしては、テレビ、パソコン、モバイル機器、ＡＶ機器、
文字放送表示、自動車内の情報表示等が挙げられる。特に静止画像や動画像を再生する表
示装置として使用してもよく、動画再生用の表示装置として使用する場合の駆動方式は単
純マトリクス（パッシブマトリクス）方式でもアクティブマトリクス方式でもどちらでも
よい。
【０３１２】
　発光光源としては家庭用照明、車内照明、時計や液晶用のバックライト、看板広告、信
号機、光記憶媒体の光源、電子写真複写機の光源、光通信処理機の光源、光センサーの光
源等が挙げられるが、本発明はこれらに限定されない。
【０３１３】
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　以下、本発明の有機ＥＬ素子を有する表示装置の一例を図面に基づいて説明する。
【０３１４】
　図２は有機ＥＬ素子から構成される表示装置の一例を示した模式図である。有機ＥＬ素
子の発光により画像情報の表示を行う、例えば、携帯電話等のディスプレイの模式図であ
る。
【０３１５】
　ディスプレイ１は複数の画素を有する表示部Ｃ、画像情報に基づいて表示部Ｃの画像走
査を行う制御部Ｄ等からなる。
【０３１６】
　制御部Ｄは表示部Ｃと電気的に接続され、複数の画素それぞれに外部からの画像情報に
基づいて走査信号と画像データ信号を送り、走査信号により走査線毎の画素が画像データ
信号に応じて順次発光して画像走査を行って画像情報を表示部Ｃに表示する。
【０３１７】
　図３は表示部Ｃの模式図である。
【０３１８】
　表示部Ｃは基板上に、複数の走査線５及びデータ線６を含む配線部と複数の画素３等と
を有する。表示部Ｃの主要な部材の説明を以下に行う。
【０３１９】
　図３においては、画素３の発光した光が白矢印方向（下方向）へ取り出される場合を示
している。
【０３２０】
　配線部の走査線５及び複数のデータ線６はそれぞれ導電材料からなり、走査線５とデー
タ線６は格子状に直交して、直交する位置で画素３に接続している（詳細は図示していな
い）。
【０３２１】
　画素３は走査線５から走査信号が印加されると、データ線６から画像データ信号を受け
取り、受け取った画像データに応じて発光する。
【０３２２】
　発光の色が赤領域の画素、緑領域の画素、青領域の画素を適宜同一基板上に並置するこ
とによって、フルカラー表示が可能となる。
【０３２３】
　次に、画素の発光プロセスを説明する。図４は画素の回路図である。
【０３２４】
　画素は有機ＥＬ素子１０、スイッチングトランジスター１１、駆動トランジスター１２
、コンデンサー１３等を備えている。複数の画素に有機ＥＬ素子１０として、赤色、緑色
、青色発光の有機ＥＬ素子を用い、これらを同一基板上に並置することでフルカラー表示
を行うことができる。
【０３２５】
　図４において、制御部Ｄからデータ線６を介してスイッチングトランジスター１１のド
レインに画像データ信号が印加される。そして、制御部Ｄから走査線５を介してスイッチ
ングトランジスター１１のゲートに走査信号が印加されると、スイッチングトランジスタ
ー１１の駆動がオンし、ドレインに印加された画像データ信号がコンデンサー１３と駆動
トランジスター１２のゲートに伝達される。
【０３２６】
　画像データ信号の伝達により、コンデンサー１３が画像データ信号の電位に応じて充電
されるとともに、駆動トランジスター１２の駆動がオンする。駆動トランジスター１２は
、ドレインが電源ライン７に接続され、ソースが有機ＥＬ素子１０の電極に接続されてお
り、ゲートに印加された画像データ信号の電位に応じて電源ライン７から有機ＥＬ素子１
０に電流が供給される。
【０３２７】
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　制御部Ｄの順次走査により走査信号が次の走査線５に移ると、スイッチングトランジス
ター１１の駆動がオフする。しかし、スイッチングトランジスター１１の駆動がオフして
もコンデンサー１３は充電された画像データ信号の電位を保持するので、駆動トランジス
ター１２の駆動はオン状態が保たれて、次の走査信号の印加が行われるまで有機ＥＬ素子
１０の発光が継続する。順次走査により次に走査信号が印加されたとき、走査信号に同期
した次の画像データ信号の電位に応じて駆動トランジスター１２が駆動して有機ＥＬ素子
１０が発光する。
【０３２８】
　即ち、有機ＥＬ素子１０の発光は、複数の画素それぞれの有機ＥＬ素子１０に対して、
アクティブ素子であるスイッチングトランジスター１１と駆動トランジスター１２を設け
て、複数の画素３それぞれの有機ＥＬ素子１０の発光を行っている。このような発光方法
をアクティブマトリクス方式と呼んでいる。
【０３２９】
　ここで、有機ＥＬ素子１０の発光は複数の階調電位を持つ多値の画像データ信号による
複数の階調の発光でもよいし、２値の画像データ信号による所定の発光量のオン、オフで
もよい。また、コンデンサー１３の電位の保持は次の走査信号の印加まで継続して保持し
てもよいし、次の走査信号が印加される直前に放電させてもよい。
【０３３０】
　本発明においては、上述したアクティブマトリクス方式に限らず、走査信号が走査され
たときのみデータ信号に応じて有機ＥＬ素子を発光させるパッシブマトリクス方式の発光
駆動でもよい。
【０３３１】
　図５はパッシブマトリクス方式による表示装置の模式図である。図５において、複数の
走査線５と複数の画像データ線６が画素３を挟んで対向して格子状に設けられている。
【０３３２】
　順次走査により走査線５の走査信号が印加されたとき、印加された走査線５に接続して
いる画素３が画像データ信号に応じて発光する。
【０３３３】
　パッシブマトリクス方式では画素３にアクティブ素子が無く、製造コストの低減が計れ
る。
【０３３４】
　《照明装置》
　本発明の照明装置について説明する。本発明の照明装置は上記有機ＥＬ素子を有する。
本発明の有機ＥＬ素子に共振器構造を持たせた有機ＥＬ素子として用いてもよく、このよ
うな共振器構造を有した有機ＥＬ素子の使用目的としては、光記憶媒体の光源、電子写真
複写機の光源、光通信処理機の光源、光センサーの光源等が挙げられるが、これらに限定
されない。また、レーザー発振をさせることにより上記用途に使用してもよい。
【０３３５】
　また、本発明の有機ＥＬ素子は照明用や露光光源のような一種のランプとして使用して
もよいし、画像を投影するタイプのプロジェクション装置や、静止画像や動画像を直接視
認するタイプの表示装置（ディスプレイ）として使用してもよい。
【０３３６】
　動画再生用の表示装置として使用する場合の駆動方式は、単純マトリクス（パッシブマ
トリクス）方式でもアクティブマトリクス方式でもどちらでもよい。又は、異なる発光色
を有する本発明の有機ＥＬ素子を２種以上使用することにより、フルカラー表示装置を作
製することが可能である。
【０３３７】
　また、本発明の有機ＥＬ材料は照明装置として、実質白色の発光を生じる有機ＥＬ素子
に適用できる。複数の発光材料により複数の発光色を同時に発光させて混色により白色発
光を得る。複数の発光色の組み合わせとしては、赤色、緑色、青色の３原色の３つの発光
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極大波長を含有させたものでもよいし、青色と黄色、青緑と橙色等の補色の関係を利用し
た２つの発光極大波長を含有したものでもよい。
【０３３８】
　また複数の発光色を得るための発光材料の組み合わせは、複数のリン光又は蛍光で発光
する材料を複数組み合わせたもの、蛍光又はリン光で発光する発光材料と、発光材料から
の光を励起光として発光する色素材料との組み合わせたもののいずれでもよいが、本発明
に係る白色有機ＥＬ素子においては、発光ドーパントを複数組み合わせ混合するだけでよ
い。
【０３３９】
　発光層、正孔輸送層あるいは電子輸送層等の形成時のみマスクを設け、マスクにより塗
り分ける等単純に配置するだけでよく、他層は共通であるのでマスク等のパターニングは
不要であり、一面に蒸着法、キャスト法、スピンコート法、インクジェット法、印刷法等
で例えば電極膜を形成でき、生産性も向上する。
【０３４０】
　この方法によれば、複数色の発光素子をアレー状に並列配置した白色有機ＥＬ装置と異
なり、素子自体が発光白色である。
【０３４１】
　発光層に用いる発光材料としては特に制限はなく、例えば、液晶表示素子におけるバッ
クライトであれば、ＣＦ（カラーフィルター）特性に対応した波長範囲に適合するように
、本発明に係る金属錯体、また公知の発光材料の中から任意のものを選択して組み合わせ
て白色化すればよい。
【０３４２】
　《本発明の照明装置の一態様》
　本発明の有機ＥＬ素子を具備した、本発明の照明装置の一態様について説明する。
【０３４３】
　本発明の有機ＥＬ素子の非発光面をガラスケースで覆い、厚み３００μｍのガラス基板
を封止用基板として用いて、周囲にシール材として、エポキシ系光硬化型接着剤（東亞合
成社製ラックストラックＬＣ０６２９Ｂ）を適用し、これを陰極上に重ねて透明支持基板
と密着させ、ガラス基板側からＵＶ光を照射して、硬化させて、封止し、図６、図７に示
すような照明装置を形成することができる。
【０３４４】
　図６は、照明装置の概略図を示し、本発明の有機ＥＬ素子１０１はガラスカバー１０２
で覆われている（なお、ガラスカバーでの封止作業は、有機ＥＬ素子１０１を大気に接触
させることなく窒素雰囲気下のグローブボックス（純度９９．９９９％以上の高純度窒素
ガスの雰囲気下）で行った。）。
【０３４５】
　図７は、照明装置の断面図を示し、図７において、１０５は陰極、１０６は有機ＥＬ層
、１０７は透明電極付きガラス基板を示す。なお、ガラスカバー１０２内には窒素ガス１
０８が充填され、捕水剤１０９が設けられている。
【実施例】
【０３４６】
　以下、実施例を挙げて本発明を具体的に説明するが、本発明はこれらに限定されるもの
ではない。なお、実施例において「部」あるいは「％」の表示を用いるが、特に断りがな
い限り「質量部」あるいは「質量％」を表す。
【０３４７】
　《例示化合物７１の調製》
　（中間体２の合成）
　塩化イリジウム３．５３ｇと６．５６ｇの中間体１を窒素雰囲気下で１－プロパノール
６５ｍｌと水１３ｍｌの混合溶媒中加熱還流を３時間行った。反応液を室温まで冷却し、
析出した結晶をろ取し、メタノールで洗浄、乾燥し、６．４４ｇ（収率９０％）の中間体
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２を得た。
【０３４８】
　（例示化合物７１の合成）
【化７０】

【０３４９】
　１．４３ｇの中間体１と０．６ｇのトリフルオロ酢酸銀及び０．９ｇの中間体３を酢酸
フェニル１４ｍｌ中で１４０℃で加熱しながら５時間撹拌した。反応液を室温まで冷却し
たのち、不溶物を濾別し、ろ液をシリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製し例示化合
物７１を１．０９ｇ得た（収率５０％）。
【０３５０】
　上記の操作で得た例示化合物７１をオクタデシル基で表面を修飾したシリカゲルを充填
したカラム（ＯＤＳ）を固定相とした高速液体クロマトグラフで分析したところ２種の成
分の混合物であることが分かった。
【０３５１】
　図８は高速液体クロマトグラフィーの測定チャートである。図８に例示化合物７１の高
速液体クロマトグラフィーの測定チャートを示す。保持時間１３．２分（面積比５７．３
％）と１３．７分（面積比４２．４％）に例示化合物７１のジアステレオマー成分に相当
するピークが見られる。
【０３５２】
　これはＯＤＳがアキラルなカラムであるため、分離された成分はエナンチオマーではな
く、ジアステレオマーである。即ち、６配位八面体構造のＩｒ錯体のΔ体、Λ体の光学異
性と、３，４－ジメチルフェニル基とイミダゾール環の結合軸が錯体形成によりアトロプ
異性体を発生させたことによる光学異性の２つのキラル中心からなるエナンチオマー及び
ジアステレオマーの４種の異性体錯体のうち、ジアステレオマーの関係にあるもの、つま
り０Λ―１Ｒと０Δ―１Ｒが分離され、結局、０Λ―１Ｒ、０Δ―１Ｓの混合物と０Δ―
１Ｒ、０Λ―１Ｓの混合物として分離されたものと考えることができる。さらに分取用Ｈ
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ＰＬＣで分離し各成分を分離し、例示化合物７１のジアステレオマー分割されたエナンチ
オマー混合物成分である例示化合物７１－Ａ、７１－Ｂをそれぞれ０．３５ｇ、０．２９
ｇ得た。それぞれの立体配置は確認できなかったが核磁気共鳴スペクトル、マススペクト
ルから例示化合物７１として妥当であることを確認した。
【０３５３】
　［実施例１］（蒸着系）
　《有機ＥＬ素子１－１の作製》
　陽極として１００ｍｍ×１００ｍｍ×１．１ｍｍのガラス基板上にＩＴＯ（インジウム
チンオキシド）を１００ｎｍの厚さで成膜した基板（ＮＨテクノグラス社製ＮＡ４５）に
パターニングを行った後、このＩＴＯ透明電極を設けた透明支持基板をイソプロピルアル
コールで超音波洗浄し、乾燥窒素ガスで乾燥し、ＵＶオゾン洗浄を５分間行った。
【０３５４】
　この透明支持基板上に、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）－ポリスチレン
スルホネート（ＰＥＤＯＴ／ＰＳＳ、Ｂａｙｅｒ社製、Ｂａｙｔｒｏｎ　Ｐ　Ａｌ　４０
８３）を純水で７０％に希釈した溶液を用いて３０００ｒｐｍ、３０秒の条件下、スピン
コート法により薄膜を形成した後、２００℃にて１時間乾燥し、膜厚２０ｎｍの第１正孔
輸送層を設けた。
【０３５５】
　この透明支持基板を市販の真空蒸着装置の基板ホルダーに固定し、一方モリブデン製抵
抗加熱ボートにα－ＮＰＤ（４，４′－ビス〔Ｎ－（１－ナフチル）－Ｎ－フェニルアミ
ノ〕ビフェニル）を２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにＣＢＰ（４，４
’－Ｎ，Ｎ’－ジカルバゾールビフェニル）を２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加
熱ボートにド例示化合物７１を２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにＢＣ
Ｐ（２，９－ジメチル－４，７－ジフェニル－１，１０－フェナントロリン）を２００ｍ
ｇ入れ真空蒸着装置に取り付けた。
【０３５６】
　次いで真空槽を４×１０-4Ｐａまで減圧した後、α－ＮＰＤの入った前記加熱ボートに
通電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／秒で、前記正孔注入層上に蒸着し３０ｎｍの正孔
輸送層を設けた。
【０３５７】
　更にＣＢＰの入った前記加熱ボートと例示化合物７１の入った前記加熱ボートに通電し
て加熱し、それぞれ蒸着速度０．１ｎｍ／秒、０．０１０ｎｍ／秒で、前記正孔輸送層上
に共蒸着し４０ｎｍの発光層を設けた。
【０３５８】
　更にＢＣＰの入った前記加熱ボートに通電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／秒で、前
記正孔阻止層上に蒸着し３０ｎｍの電子輸送層を設けた。
【０３５９】
　引き続き、陰極バッファー層としてフッ化リチウム０．５ｎｍを蒸着し、更にアルミニ
ウム１１０ｎｍを蒸着して陰極を形成し、有機ＥＬ素子１－１を作製した。
【０３６０】
　《有機ＥＬ素子１－２～１－３の作製》
　有機ＥＬ素子１－１の作製において、例示化合物７１の代わりに合成例で単離した例示
化合物７１のジアステレオマー成分である例示化合物７１－Ａ、７１－Ｂに変更した以外
は同様にして有機ＥＬ素子１－２～１－３を作製した。
【０３６１】
　《有機ＥＬ素子１－１～１－３の評価》
　得られた有機ＥＬ素子を評価するに際しては、作製後の各有機ＥＬ素子の非発光面をガ
ラスカバーで覆い、ガラスカバーと有機ＥＬ素子が作製されたガラス基板とが接触するガ
ラスカバー側の周囲にシール剤としてエポキシ系光硬化型接着剤（東亞合成社製ラクスト
ラックＬＣ０６２９Ｂ）を適用し、これを上記陰極側に重ねて前記透明支持基板と密着さ
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せ、ガラス基板側から有機ＥＬ素子を除いた部分にＵＶ光を照射して硬化させ、封止して
、図６、７に示すような照明装置を形成した。
【０３６２】
　このようにして作製した各サンプルについて下記の評価を行った。評価結果を表１に示
す。
【０３６３】
　（１）外部取り出し量子効率（単に、効率ともいう）
　有機ＥＬ素子を室温（約２３～２５℃）、２．５ｍＡ／ｃｍ2の定電流条件下による点
灯を行い、点灯開始直後の発光輝度（Ｌ）［ｃｄ／ｍ2］を測定することにより、外部取
り出し量子効率（η）を算出した。
【０３６４】
　ここで、発光輝度の測定はＣＳ－１０００（コニカミノルタセンシング製）を用いて行
い、外部取り出し量子効率は有機ＥＬ素子１－１を１００とする相対値で表した。
【０３６５】
　（２）有機ＥＬ素子駆動前後の抵抗値の変化率
　『薄膜の評価ハンドブック』テクノシステム社刊４２３ページ～４２５ページに記載の
測定方法を参考に、Ｓｏｌａｒｔｒｏｎ社製１２６０型インピーダンスアナライザ及び１
２９６型誘電体インターフェイスを使って、作成した有機ＥＬ素子の発光層のバイアス電
圧１Ｖにおける抵抗値の測定を行った。
【０３６６】
　有機ＥＬ素子を室温（約２３℃～２５℃）、２．５ｍＡ／ｃｍ2の定電流条件下により
１０００時間駆動した後の駆動前後の発光層の抵抗値を各々測定し、測定結果を下記に示
した計算式により計算し抵抗値の変化率を求めた。表１には有機ＥＬ素子１－１の抵抗値
の変化率を１００としたときの相対比率を記載した。
【０３６７】
　駆動前後の抵抗値の変化率＝｜（駆動後の抵抗値／駆動前の抵抗値）－１｜×１００
　値が０に近い方が駆動前後の変化率が小さいことを示す。
【０３６８】

【表１】

【０３６９】
　表１に示す通り、本発明の錯体は異性体数が２であるジアステレオマーに分割した例示
化合物７１－Ａ、７１－Ｂでも、異性体数が４個である各ジアステレオマー成分の混合物
である例示化合物７１でも効率に変動はないことから本発明の錯体のジアステレオマー間
の発光性能は同等であることが分かる。
【０３７０】
　一方、単一のジアステレオマー成分を用いて作製した素子１－２，１－３はジアステレ
オマー成分の混合を用いて作成した素子１－１より膜の抵抗値の変動が大きいことから、
ジアステレオマー成分の混合物による膜状態の安定性向上の効果が確認できた。
【０３７１】
　他の例示化合物についても同様の単離操作を行い、各ジアステレオマー成分を単離し、
目的の化合物であることを確認した。また単離したジアステレオマーと、ジアステレオマ
ーの混合物を実施例１の素子１－１～３と同様に素子を作製し、素子の性能を評価したと
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れた。
【０３７２】
　［実施例２］（蒸着系）
　《有機ＥＬ素子２－１の作製》
　陽極として１００ｍｍ×１００ｍｍ×１．１ｍｍのガラス基板上にＩＴＯ（インジウム
チンオキシド）を１００ｎｍの厚さで成膜した基板（ＮＨテクノグラス社製ＮＡ４５）に
パターニングを行った後、このＩＴＯ透明電極を設けた透明支持基板をイソプロピルアル
コールで超音波洗浄し、乾燥窒素ガスで乾燥し、ＵＶオゾン洗浄を５分間行った。
【０３７３】
　この透明支持基板上に、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）－ポリスチレン
スルホネート（ＰＥＤＯＴ／ＰＳＳ、Ｂａｙｅｒ社製、Ｂａｙｔｒｏｎ　Ｐ　Ａｌ　４０
８３）を純水で７０％に希釈した溶液を用いて３０００ｒｐｍ、３０秒の条件下、スピン
コート法により薄膜を形成した後、２００℃にて１時間乾燥し、膜厚２０ｎｍの第１正孔
輸送層を設けた。
【０３７４】
　この透明支持基板を市販の真空蒸着装置の基板ホルダーに固定し、一方モリブデン製抵
抗加熱ボートにα－ＮＰＤを２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにＯＣ－
３０を２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにドーパント化合物Ｄ－２６を
２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにＢＣＰを２００ｍｇ入れ真空蒸着装
置に取り付けた。
次いで真空槽を４×１０-4Ｐａまで減圧した後、α－ＮＰＤの入った前記加熱ボートに通
電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／秒で、前記正孔注入層上に蒸着し３０ｎｍの正孔輸
送層を設けた。
【０３７５】
　更にＯＣ－３０の入った前記加熱ボートと比較化合物としてドーパント化合物Ｄ－２６
の入った前記加熱ボートに通電して加熱し、それぞれ蒸着速度０．１ｎｍ／秒、０．０１
０ｎｍ／秒で、前記正孔輸送層上に共蒸着し４０ｎｍの発光層を設けた。
【０３７６】
　更にＢＣＰの入った前記加熱ボートに通電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／秒で、前
記正孔阻止層上に蒸着し３０ｎｍの電子輸送層を設けた。
【０３７７】
　引き続き、陰極バッファー層としてフッ化リチウム０．５ｎｍを蒸着し、更にアルミニ
ウム１１０ｎｍを蒸着して陰極を形成し、有機ＥＬ素子２－１を作製した。
【０３７８】
　《有機ＥＬ素子２－２～２－７５の作製》
　有機ＥＬ素子１－１の作製において、Ｄ－２６又はＯＣ－３０を表１に記載の化合物に
変えた以外は同様にして有機ＥＬ素子２－２～２－７５を作製した。
【０３７９】
　比較化合物の構造を以下示す。
【０３８０】
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【化７１】

【０３８１】
　《有機ＥＬ素子２－１～２－７５の評価》
　得られた有機ＥＬ素子を評価するに際しては、作製後の各有機ＥＬ素子の非発光面をガ
ラスカバーで覆い、ガラスカバーと有機ＥＬ素子が作製されたガラス基板とが接触するガ
ラスカバー側の周囲にシール剤としてエポキシ系光硬化型接着剤（東亞合成社製ラクスト
ラックＬＣ０６２９Ｂ）を適用し、これを上記陰極側に重ねて前記透明支持基板と密着さ
せ、ガラス基板側から有機ＥＬ素子を除いた部分にＵＶ光を照射して硬化させ、封止して
、下記の図６、図７に示すような照明装置を形成して、インピーダンス分光測定装置よる
発光層の抵抗値の測定及び有機ＥＬ素子の発光スペクトルの半値幅の変化率の測定を実施
した。
【０３８２】
　（１）有機ＥＬ素子駆動前後の抵抗値の変化率
　『薄膜の評価ハンドブック』テクノシステム社刊４２３ページ～４２５ページに記載の
測定方法を参考に、Ｓｏｌａｒｔｒｏｎ社製１２６０型インピーダンスアナライザ及び１
２９６型誘電体インターフェイスを使って、作成した有機ＥＬ素子の発光層のバイアス電
圧１Ｖにおける抵抗値の測定を行った。
【０３８３】
　有機ＥＬ素子を室温（約２３℃～２５℃）、２．５ｍＡ／ｃｍ2の定電流条件下により
１０００時間駆動した後の駆動前後の発光層の抵抗値を各々測定し、測定結果を下記に示
した計算式により計算し抵抗値の変化率を求めた。表１には有機ＥＬ素子２－１の抵抗値
の変化率を１００としたときの相対比率を記載した。
【０３８４】
　駆動前後の抵抗値の変化率＝｜（駆動後の抵抗値／駆動前の抵抗値）－１｜×１００
　値が０に近い方が駆動前後の変化率が小さいことを示す。
【０３８５】
　（２）有機ＥＬ素子駆動前後の発光スペクトルの半値幅の変化率
　有機ＥＬ素子を室温（約２３℃～２５℃）、２．５ｍＡ／ｃｍ2の定電流条件下により
１０００時間駆動した後の駆動前後の発光スペクトルをＣＳ－１０００（コニカミノルタ
オプティクス社製）を用いて測定し、ピーク波長の半値幅の変化率を下記に示した計算式
により算出した。表２～表４には有機ＥＬ素子２－１の半値幅の変化率を１００としたと
きの相対比率を記載した。
【０３８６】
　駆動前後の半値幅の変化率＝｜（駆動後の半値幅／駆動前の半値幅）－１｜×１００
　なお、値が０に近い方が駆動前後の変化率が小さいことを示す。
【０３８７】
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【表２】

【０３８８】
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【表３】

【０３８９】



(102) JP 6206485 B2 2017.10.4

10

20

30

40

50

【表４】

【０３９０】
　表２～表４から、抵抗値変化率と発光スペクトル半値幅変化率はほぼ相関することが分
かる。即ち発光層の通電経時における抵抗値変化率は有機ＥＬ素子においてその耐久性を
評価するに当たっては基本となる物性値であると言える。次に表２～表４中の各素子間の
データ比較本発明の有機ＥＬ素子２－１０～１－７５は、比較例の有機ＥＬ素子２－１～
２－９に対して、発光層の抵抗値及び発光スペクトルの半値幅の変化率が小さいことが示
されたことにより、発光層の薄膜の物性の変化が小さい有機ＥＬ素子を得ることができた
。また、本発明の錯体と共存させるホスト化合物において、より好ましい態様とすること
で膜物性がより安定化することが分かる。
【０３９１】
　また、本発明の例示化合物すべてにおいて、実際に異性体の数の存在比率を測定するこ
とはできなかったが、表２～表４に記した理論上の異性体存在数が多いほど抵抗値変化率
及び発光スペクトル半値幅変化率が小さくなる傾向が明確に認められる。このことは本発
明の技術思想の根幹をなすエントロピー増大効果による発光層薄膜の物性変化の抑制を裏
付ける結果であり。錯体の配位子骨格によらず普遍的な安定化技術であることが確認でき
た。
【０３９２】
　［実施例３］（塗布系）
　《有機ＥＬ素子３－１の作製》
　陽極として１００ｍｍ×１００ｍｍ×１．１ｍｍのガラス基板上にＩＴＯ（インジウム
チンオキシド）を１００ｎｍの厚さで成膜した基板（ＮＨテクノグラス社製ＮＡ４５）に
パターニングを行った後、このＩＴＯ透明電極を設けた透明支持基板をイソプロピルアル
コールで超音波洗浄し、乾燥窒素ガスで乾燥し、ＵＶオゾン洗浄を５分間行った。
【０３９３】
　この透明支持基板上に、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）－ポリスチレン
スルホネート（ＰＥＤＯＴ／ＰＳＳ、Ｂａｙｅｒ社製、Ｂａｙｔｒｏｎ　Ｐ　Ａｌ　４０
８３）を純水で７０％に希釈した溶液を用いて３０００ｒｐｍ、３０秒の条件下、スピン
コート法により薄膜を形成した後、２００℃にて１時間乾燥し、膜厚２０ｎｍの第１正孔
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【０３９４】
　この基板を窒素雰囲気下に移し、前記第１正孔輸送層上に、５０ｍｇのＡＤＳ２５４Ｂ
Ｅ（Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｄｙｅ　Ｓｏｕｒｃｅ，　Ｉｎｃ製）を１０ｍｌのモノクロロベ
ンゼンに溶解した溶液を用いて２５００ｒｐｍ、３０秒の条件下、スピンコート法により
薄膜を形成した。更に１３０℃で１時間真空乾燥し、第２正孔輸送層を形成した。
【０３９５】
　この第２正孔輸送層上に、１００ｍｇのＯＣ－３０と１３ｍｇのドーパント化合物Ｄ－
２６とを１０ｍｌの酢酸ブチルに溶解した溶液を用いて１０００ｒｐｍ、３０秒の条件下
、スピンコート法により薄膜を形成した。更に６０℃で１時間真空乾燥し、膜厚約４５ｎ
ｍの発光層とした。
【０３９６】
　次に、この発光層上に、５０ｍｇのＢＣＰを１０ｍｌのヘキサフルオロイソプロパノー
ル（ＨＦＩＰ）に溶解した溶液を用いて１０００ｒｐｍ、３０秒の条件下、スピンコート
法により薄膜を形成した。更に６０℃で１時間真空乾燥し、膜厚約２５ｎｍの電子輸送層
とした。
【０３９７】
　続いて、この基板を真空蒸着装置の基板ホルダーに固定し、真空槽を４×１０-4Ｐａま
で減圧した後、陰極バッファー層としてフッ化カリウム０．４ｎｍを蒸着し、更にアルミ
ニウム１１０ｎｍを蒸着して陰極を形成し、有機ＥＬ素子３－１を作製した。
【０３９８】
　《有機ＥＬ素子３－２～３－８０の作製》
　有機ＥＬ素子３－１の作製において、Ｄ－２６又はＯＣ－３０を表５～表７に記載の化
合物に変えた以外は同様にして有機ＥＬ素子３－２～３－８０を作製した。
【０３９９】
　《有機ＥＬ素子３－１～３－８０の評価》
　得られた有機ＥＬ素子を評価するに際しては、実施例２の有機ＥＬ素子２－１と同様に
封止し、図６、図７に示すような照明装置を形成して評価した。
【０４００】
　このようにして作製した各サンプルに対し、実施例１と同様に発光層の抵抗値の変化率
と、実施例２と同様に発光スペクトルの半値幅の変化率について評価を行った。評価結果
を表５～表７に示す。
【０４０１】



(104) JP 6206485 B2 2017.10.4

10

20

30

【表５】

【０４０２】
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【表６】

【０４０３】
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【表７】

【０４０４】
　表５～表７から、本発明の有機ＥＬ素子は、比較例の有機ＥＬ素子３－１～３－９に対
して、発光層の抵抗値及び発光スペクトルの半値幅の変化率が小さいことが示されたこと
により、発光層の薄膜の物性の変化が小さい有機ＥＬ素子を得ることができた。
【０４０５】
　また、本発明の錯体と共存させるホスト化合物において、より好ましい態様とすること
で膜物性がより安定化することが分かる。また、本発明の例示化合物すべてにおいて、実
際に異性体の数の存在比率を測定することはできなかったが、表５～表７に記した理論上
の異性体存在数が多いほど抵抗値変化率及び発光スペクトル半値幅変化率が小さくなる傾
向が明確に認められる。このことは本発明の技術思想の根幹をなすエントロピー増大効果
による発光層薄膜の物性変化の抑制を裏付ける結果であり。錯体の配位子骨格によらず普
遍的な安定化技術であることが確認できた。
【０４０６】
　［実施例４］（白色発光系）
　《有機ＥＬ素子４－１の作製》
　陽極として１００ｍｍ×１００ｍｍ×１．１ｍｍのガラス基板上にＩＴＯ（インジウム
チンオキシド）を１００ｎｍの厚さで成膜した基板（ＮＨテクノグラス社製ＮＡ４５）に
パターニングを行った後、このＩＴＯ透明電極を設けた透明支持基板をイソプロピルアル
コールで超音波洗浄し、乾燥窒素ガスで乾燥し、ＵＶオゾン洗浄を５分間行った。
【０４０７】
　この透明支持基板を市販の真空蒸着装置の基板ホルダーに固定し、モリブデン抵抗加熱
ボートにＴＰＤ（（４，４′－ビス〔Ｎ－（３－メチルフェニル）－Ｎ－フェニルアミノ
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〕ビフェニル））を２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにＣＢＰを２００
ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにドーパント化合物Ｄ－９を２００ｍｇ入れ
、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにドーパント化合物Ｄ－１を２００ｍｇ入れ、別のモ
リブデン製抵抗加熱ボートにドーパント化合物Ｄ－６を２００ｍｇ入れ、別のモリブデン
製抵抗加熱ボートにＢＣＰを２００ｍｇ入れ、真空蒸着装置に取り付けた。
【０４０８】
　次いで真空槽を４×１０-4Ｐａまで減圧した後、ＴＰＤの入った前記加熱ボートに通電
して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／秒で、透明支持基板に蒸着し１０ｎｍの正孔輸送層を
設けた。
【０４０９】
　更にＣＢＰとＤ－９とＤ－１とＤ－６の入った前記加熱ボートに通電して加熱し、それ
ぞれ蒸着速度０．１ｎｍ／秒、０．０２５ｎｍ／秒、０．０００７ｎｍ／秒、０．０００
２ｎｍ／秒で、前記正孔輸送層上に共蒸着し６０ｎｍの発光層を設けた。
【０４１０】
　更にＢＣＰの入った前記加熱ボートに通電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／秒で、前
記発光層上に蒸着し２０ｎｍの電子輸送層を設けた。
【０４１１】
　引き続き、陰極バッファー層としてフッ化カリウム０．５ｎｍを蒸着し、更にアルミニ
ウム１１０ｎｍを蒸着して陰極を形成し、有機ＥＬ素子４－１を作製した。
【０４１２】
　作製した有機ＥＬ素子４－１に通電したところほぼ白色の光が得られ、照明装置として
使用出来ることが分かった。なお、本発明の有機ＥＬ素子４－２～４－９の発光色を、２
度視野角正面輝度測定した際に、１０００ｃｄ／ｍ2でのＣＩＥ１９３１表色系における
色度がｘ＝０．３３±０．０７、ｙ＝０．３３±０．１の領域内で白色光を呈することを
確認した。
【０４１３】
　《有機ＥＬ素子４－２～４－９の作製》
　有機ＥＬ素子３－１の作製において、Ｄ－９を表８に記載の化合物に変えた以外は同様
にして有機ＥＬ素子４－２～４－９を作製した。
【０４１４】
　《有機ＥＬ素子４－１～４－９の評価》
　実施例１と同様の方法により発光層の抵抗値の変化率を測定したとこ、本発明の有機Ｅ
Ｌ素子は比較例の半分以下の値となることを確認した。
【０４１５】
【表８】

【０４１６】
　［実施例５］（カラー）
　《有機ＥＬ素子５－１の作製》
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　（青色発光素子の作製）
　実施例２の有機ＥＬ素子２－５５を青色発光素子として用いた。
【０４１７】
　（緑色発光素子の作製）
　実施例２の有機ＥＬ素子２－５５において、例示化合物５５をＤ－１に変更した以外は
同様にして緑色発光素子を作製し、これを緑色発光素子として用いた。
【０４１８】
　（赤色発光素子の作製）
　実施例２の有機ＥＬ素子２－５５において例示化合物５５をＤ－６変更にした以外は同
様にして、赤色発光素子を作製し、これを赤色発光素子として用いた。
【０４１９】
　上記で作製した赤色、緑色、青色発光有機ＥＬ素子を同一基板上に並置し、図２に記載
のような形態を有するアクティブマトリクス方式フルカラー表示装置を作製した。図３に
は、作製した前記表示装置の表示部Ｃの模式図のみを示した。
【０４２０】
　即ち、同一基板上に複数の走査線５及びデータ線６を含む配線部と並置した複数の画素
３（発光の色が赤領域の画素、緑領域の画素、青領域の画素等）とを有し、配線部の走査
線５及び複数のデータ線６はそれぞれ導電材料からなり、走査線５とデータ線６は格子状
に直交して、直交する位置で画素３に接続している（詳細は図示せず）。
【０４２１】
　前記複数画素３は、それぞれの発光色に対応した有機ＥＬ素子、アクティブ素子である
スイッチングトランジスターと駆動トランジスターが、それぞれが設けられたアクティブ
マトリクス方式で駆動されており、走査線５から走査信号が印加されるとデータ線６から
画像データ信号を受け取り、受け取った画像データに応じて発光する。このように赤、緑
、青の画素を適宜、並置することによって、フルカラー表示装置を作製した。
【０４２２】
　このフルカラー表示装置は駆動することにより、輝度が高く、高耐久性を有し、且つ、
鮮明なフルカラー動画表示が得られることが分かった。
【産業上の利用可能性】
【０４２３】
　本発明の異性体混合金属錯体組成物を含む有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組
成物は、物性、エネルギー準位が非常に近似した複数のアトロプ異性体を含有している。
当該有機エレクトロルミネッセンス用金属錯体組成物を有機エレクトロルミネッセンス素
子材料として用い、有機金属錯体の経時での膜の安定性を向上させ、発光層の抵抗値の変
化率が小さく及び発光スペクトルの半値幅の変化率が小さい有機エレクトロルミネッセン
ス素子を提供することができる。さらに当該有機エレクトロルミネッセンス素子を用いた
照明装置及び表示装置を提供することができる。
【符号の説明】
【０４２４】
　１　　　ディスプレイ
　３　　　画素
　５　　　走査線
　６　　　データ線
　７　　　電源ライン
　１０　　有機ＥＬ素子
　１１　　スイッチングトランジスター
　１２　　駆動トランジスター
　１３　　コンデンサー
　３１　支持基板
　３２　陽極
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　３３　正孔注入層
　３４　正孔輸送層
　３５　発光層
　３６　電子輸送層
　３７　電子注入層
　３８　陰極
　３９　封止接着剤
　４０　封止部材
　５０　有機機能層
　１００、１０１　有機ＥＬ素子
　１０２　ガラスカバー
　１０５　陰極
　１０６　有機ＥＬ層
　１０７　透明電極付きガラス基板
　１０８　窒素ガス
　１０９　捕水剤
　Ａ　成分Ａ
　Ｂ　成分Ｂ
　Ｃ　表示部
　Ｄ　制御部

【図１Ａ】

【図１Ｂ】

【図２】

【図３】
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【図７】
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