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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　陽極と陰極の間に、正孔注入層と、正孔輸送層と、ホスト材料を含有する発光層とを含
む有機層を有してなり、
　前記正孔注入層、前記正孔輸送層、及び前記発光層が燐光発光材料を含有してなり、
　前記正孔注入層における燐光発光材料の含有量が１０質量％以上５０質量％未満であり
、
　前記正孔輸送層における燐光発光材料の濃度が、前記正孔注入層よりも低く、
　前記発光層における燐光発光材料の濃度が、前記正孔注入層よりも低く、かつ前記正孔
輸送層よりも高く、
　前記燐光発光材料が、少なくとも遷移金属原子又はランタノイド原子を含む錯体であり
、
　前記ホスト材料が、少なくとも下記一般式（２）、及び一般式（３）のいずれかで表さ
れる化合物であることを特徴とする有機電界発光素子。
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【化１】

　前記一般式（２）及び（３）において、Ｒは、ｔ－ブチル基、ｔ－アミル基、トリメチ
ルシリル基、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表し、Ｒ１～Ｒ２３は
、それぞれ、水素原子、炭素数１～５のアルキル基、シアノ基、フッ素、トリフロオロ基
、トリメチルシリル基、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表す。
【請求項２】
　燐光発光材料が、少なくともイリジウム錯体及び白金錯体のいずれかである請求項１に
記載の有機電界発光素子。
【請求項３】
　正孔輸送層が発光層のホスト材料をさらに含有する請求項１から２のいずれかに記載の
有機電界発光素子。
【請求項４】
　発光層における燐光発光材料とホスト材料との質量比が、正孔輸送層における燐光発光
材料とホスト材料との質量比の１倍～１０倍である請求項３に記載の有機電界発光素子。
【請求項５】
　正孔輸送層における燐光発光材料の濃度が、前記正孔輸送層と発光層との界面から前記
正孔輸送層と正孔注入層との界面にかけて、変化している請求項１から４のいずれかに記
載の有機電界発光素子。
【請求項６】
　正孔輸送層におけるホスト材料の濃度が、前記正孔輸送層と発光層との界面から前記正
孔輸送層と正孔注入層との界面にかけて、変化している請求項３から５のいずれかに記載
の有機電界発光素子。
【請求項７】
　燐光発光材料が非対称構造である請求項１から６のいずれかに記載の有機電界発光素子
。
【請求項８】
　燐光発光材料が下記一般式（１）で表される化合物である請求項１から７のいずれかに
記載の有機電界発光素子。
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（Ｌ１）２－Ｉｒ－（Ｌ２）１・・・一般式（１）
　前記一般式（１）において、Ｌ１及びＬ２は、それぞれ、異なる配位子を表す。
【請求項９】
　正孔注入層がアリールアミン誘導体を含有し、該アリールアミン誘導体のイオン化ポテ
ンシャルが４．８ｅＶ～５．８ｅＶであり、かつ前記アリールアミン誘導体と前記正孔注
入層における燐光発光材料とのイオン化ポテンシャルの差が±０．２ｅＶ以内である請求
項１から８のいずれかに記載の有機電界発光素子。
【請求項１０】
　請求項１から９のいずれかに記載の有機電界発光素子を製造する有機電界発光素子の製
造方法であって、正孔注入層、正孔輸送層及び発光層を塗布により形成することを特徴と
する有機電界発光素子の製造方法。
【請求項１１】
　燐光発光材料が塗布に用いられる溶媒に対して可溶性である請求項１０に記載の有機電
界発光素子の製造方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機電界発光素子及びその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機電界発光素子は、自発光、高速応答などの特長を持ち、フラットパネルディスプレ
イへの適用が期待されており、特に、正孔輸送性の有機薄膜（正孔輸送層）と電子輸送性
の有機薄膜（電子輸送層）とを積層した２層型（積層型）のものが報告されて以来、１０
Ｖ以下の低電圧で発光する大面積発光素子として関心を集めている。積層型の有機電界発
光素子は、正極／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／負極、を基本構成としている。
【０００３】
　このような有機電界発光素子において、長寿命化を実現するため、種々の検討がなされ
ており、例えば、発光層中にホスト材料が５０質量％以上含有され、正孔輸送層中に前記
ホスト材料が５質量％～５０質量％以上含有され、かつ前記正孔輸送層中に含まれる正孔
輸送性の材料のうち、前記ホスト材料以外の材料が前記発光層中に実質的に含まれない有
機電界発光素子が提案されている（例えば、特許文献１参照）。
　また、正孔注入層、正孔輸送層、及び発光層が燐光発光材料を含有してなり、前記正孔
注入層における燐光発光材料の含有量が１０質量％～９０質量％であり、前記正孔輸送層
における燐光発光材料の濃度が、前記正孔注入層よりも低く、前記発光層よりも高い有機
電界発光素子が提案されている（例えば、特許文献２参照）。
　さらに、正孔注入層と発光層との間、又は、正孔輸送層と発光層との間に、混合層を有
する有機電界発光素子が提案されている（例えば、特許文献３参照）。
　しかしながら、これらの有機電界発光素子では、長寿命化を図ることができるものの、
高い外部量子効率が得られていないという問題がある。
【０００４】
　したがって、外部量子効率が高い有機電界発光素子及びその製造方法の速やかな開発が
強く求められているのが現状である。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００８－７８３７３号公報
【特許文献２】国際公開第０９／０３０９８１パンフレット
【特許文献３】特開２００７－２４２９１０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
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【０００６】
　本発明は、従来における前記諸問題を解決し、以下の目的を達成することを課題とする
。即ち、本発明は、外部量子効率が高い有機電界発光素子及びその製造方法を提供するこ
とを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　前記課題を解決するための手段としては、以下の通りである。即ち、
　＜１＞　陽極と陰極の間に、正孔注入層と、正孔輸送層と、ホスト材料を含有する発光
層とを含む有機層を有してなり、前記正孔注入層、前記正孔輸送層、及び前記発光層が燐
光発光材料を含有してなり、前記正孔注入層における燐光発光材料の含有量が１０質量％
以上５０質量％未満であり、前記正孔輸送層における燐光発光材料の濃度が、前記正孔注
入層よりも低く、前記発光層における燐光発光材料の濃度が、前記正孔注入層よりも低く
、かつ前記正孔輸送層よりも高いことを特徴とする有機電界発光素子である。
　＜２＞　正孔輸送層がホスト材料をさらに含有する前記＜１＞に記載の有機電界発光素
子である。
　＜３＞　発光層における燐光発光材料とホスト材料との質量比が、正孔輸送層における
燐光発光材料とホスト材料との質量比の１倍～１０倍である前記＜２＞に記載の有機電界
発光素子である。
　＜４＞　正孔輸送層における燐光発光材料の濃度が、前記正孔輸送層と発光層との界面
から前記正孔輸送層と正孔注入層との界面にかけて、変化している前記＜１＞から＜３＞
のいずれかに記載の有機電界発光素子である。
　＜５＞　正孔輸送層におけるホスト材料の濃度が、前記正孔輸送層と発光層との界面か
ら前記正孔輸送層と正孔注入層との界面にかけて、変化している前記＜２＞から＜４＞の
いずれかに記載の有機電界発光素子である。
　＜６＞　燐光発光材料が非対称構造である前記＜１＞から＜５＞のいずれかに記載の有
機電界発光素子である。
　＜７＞　燐光発光材料が下記一般式（１）で表される化合物である前記＜１＞から＜６
＞のいずれかに記載の有機電界発光素子である。
（Ｌ１）２－Ｉｒ－（Ｌ２）１・・・一般式（１）
　前記一般式（１）において、Ｌ１及びＬ２は、それぞれ、異なる配位子を表す。
　＜８＞　ホスト材料が下記一般式（２）で表される化合物である前記＜１＞から＜７＞
のいずれかに記載の有機電界発光素子である。
【化１】

　前記一般式（２）において、Ｒは、ｔ－ブチル基、ｔ－アミル基、トリメチルシリル基
、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表し、Ｒ１～Ｒ２３は、それぞれ
、水素原子、炭素数１～５のアルキル基、シアノ基、フッ素、トリフロオロ基、トリメチ
ルシリル基、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表す。
　＜９＞　正孔注入層がアリールアミン誘導体を含有し、該アリールアミン誘導体のイオ
ン化ポテンシャルが４．８ｅＶ～５．８ｅＶであり、かつ前記アリールアミン誘導体と前
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記正孔注入層における燐光発光材料とのイオン化ポテンシャルの差が±０．２ｅＶ以内で
ある前記＜１＞から＜８＞のいずれかに記載の有機電界発光素子である。
　＜１０＞　前記＜１＞から＜９＞のいずれかに記載の有機電界発光素子を製造する有機
電界発光素子の製造方法であって、正孔注入層、正孔輸送層及び発光層を塗布により形成
することを特徴とする有機電界発光素子の製造方法である。
　＜１１＞　燐光発光材料が塗布に用いられる溶媒に対して可溶性である前記＜１０＞に
記載の有機電界発光素子の製造方法である。
【発明の効果】
【０００８】
　本発明によれば、従来における前記諸問題を解決し、前記目的を達成することができ、
外部量子効率が高い有機電界発光素子及びその製造方法を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【０００９】
【図１】図１は、本発明の有機電界発光素子における正孔注入層、正孔輸送層及び発光層
中の燐光発光材料の濃度分布の一例を示すグラフである（その１）。
【図２】図２は、本発明の有機電界発光素子における正孔注入層、正孔輸送層及び発光層
中の燐光発光材料の濃度分布の一例を示すグラフである（その２）。
【図３】図３は、本発明の有機電界発光素子における正孔注入層、正孔輸送層及び発光層
中のホスト材料の濃度分布の一例を示すグラフである（その１）。
【図４】図４は、本発明の有機電界発光素子における正孔注入層、正孔輸送層及び発光層
中のホスト材料の濃度分布の一例を示すグラフである（その２）。
【図５】図５は、本発明の有機電界発光素子の層構成の一例を示す概略図である。
【図６】図６は、実施例３の有機電界発光素子における正孔注入層、正孔輸送層及び発光
層中のＩｒ濃度分布（膜厚プロファイル）を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００１０】
（有機電界発光素子）
　本発明の有機電界発光素子は、一対の電極（陽極及び陰極）間に、有機層を有してなり
、更に必要に応じて、その他の層を有してなる。
【００１１】
＜有機層＞
　前記有機層は、少なくとも、正孔注入層と、正孔輸送層と、発光層とを有してなり、更
に必要に応じて、その他の層を有してなる。
【００１２】
＜＜正孔注入層、正孔輸送層＞＞
　前記正孔注入層及び正孔輸送層は、陽極又は陽極側から正孔を受け取り陰極側に輸送す
る機能を有する層である。該正孔注入層及び正孔輸送層は、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。
　前記正孔注入層及び前記正孔輸送層は、燐光発光材料を含有してなる。
　前記正孔注入層における燐光発光材料の含有量としては、１０質量％以上５０質量％未
満である限り、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、２０質量％
～４５質量％が好ましく、２０質量％～４０質量％がより好ましく、２５質量％～４０質
量％が特に好ましい。
　前記正孔注入層における燐光発光材料の含有量が、１０質量％未満であると、体積比率
での燐光材料濃度が小さくなることがあり、５０質量％以上であると、前記正孔注入層上
に前記正孔輸送層を形成する際に前記正孔注入層の膜はがれや溶解が発生することがある
。一方、前記正孔注入層における燐光発光材料の含有量が前記特に好ましい範囲内である
と、正孔輸送層の湿式塗布による積層が可能で、かつ燐光発光材料の添加によるＥＬ発光
の効率向上の点で有利である。
　前記正孔輸送層（ＨＴＬ）における燐光発光材料の濃度は、例えば、図１に示すように
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ることができるが、前記正孔輸送層と発光層（ＥＭＬ）との界面から前記正孔輸送層と前
記正孔注入層との界面にかけて、変化していることが好ましい。該変化は、特に制限はな
く、目的に応じて適宜選択することができるが、例えば、図２に示すように、連続的な変
化（漸次的な変化）が好ましい。なお、前記燐光発光材料の濃度が前記正孔輸送層と発光
層との界面から前記正孔輸送層と正孔注入層との界面にかけて、連続的に変化（漸次的に
変化）する正孔輸送層は、前記発光層を塗布により形成した場合に、前記発光層中の燐光
発光材料が正孔輸送層に混入することにより得られる。
【００１３】
－燐光発光材料－
　前記燐光発光材料としては、一般に、遷移金属原子又はランタノイド原子を含む錯体を
挙げられ、非対称構造を有することが好ましい。
　前記遷移金属原子としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、
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、白金などが挙げられる。これらの中でも、レニウム、イリジウム、白金が
より好ましく、イリジウム、白金が特に好ましい。
　前記ランタノイド原子としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
き、例えば、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、ルテシウムなどが挙げられる。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、ガドリニウムが好ましい。
【００１４】
　前記錯体の配位子としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、
例えば、Ｇ．Ｗｉｌｋｉｎｓｏｎ等著，Ｃｏｍｐｒｅｈｅｎｓｉｖｅ　Ｃｏｏｒｄｉｎａ
ｔｉｏｎ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，Ｐｅｒｇａｍｏｎ　Ｐｒｅｓｓ社１９８７年発行、Ｈ．
Ｙｅｒｓｉｎ著，「Ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ　ａｎｄ　Ｐｈｏｔｏｐｈｙｓｉｃｓ
　ｏｆ　Ｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏｎ　Ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ」Ｓｐｒｉｎｇｅｒ－Ｖｅｒｌ
ａｇ社１９８７年発行、山本明夫著「有機金属化学－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。
　前記配位子としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、ハ
ロゲン配位子（好ましくは塩素配位子）、芳香族炭素環配位子（例えば、シクロペンタジ
エニルアニオン、ベンゼンアニオン、又はナフチルアニオンなど）、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、又はフェ
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）、アルコラト配位子（例えば、フェノラト配位子など）
、一酸化炭素配位子、イソニトリル配位子、シアノ配位子が好ましく、含窒素ヘテロ環配
位子がより好ましい。
【００１５】
　前記錯体は、化合物中に遷移金属原子を１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。これらの
中でも、燐光発光材料としては、例えば、Ｉｒ錯体、Ｐｔ錯体などが挙げられ、前記Ｉｒ
錯体としては、下記一般式（１）で表される化合物が好ましい。また、前記Ｉｒ錯体及び
Ｐｔ錯体の具体例としては、例えば、下記のＩｒ錯体及びＰｔ錯体が挙げられるが、これ
らに限定されるものではない。
（Ｌ１）２－Ｉｒ－（Ｌ２）１・・・一般式（１）
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【化３】

【化４】

【化５】
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【化９】

【００１６】
　これらの中でも、非対称構造である前記構造式（２）、（３）及び（７）のいずれかで
表される化合物が、正孔注入層、正孔輸送層、及び発光層の塗布による形成に用いられる
溶媒に対して可溶性である点で、特に好ましい。前記非対称構造とは、前記構造式（２）
、（３）及び（７）で表される化合物のように、中心金属に配位する配位子の少なくとも
１つが他の配位子と異なることを意味する。さらに、構造式（３）、（７）で表わされる
化合物のように、非対称構造を有し、かつ、Ｃ，Ｎでのみ配位する錯体では熱分解温度が
高い点で、より好ましい。
　前記溶媒としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば、
シクロヘキサノン、テトラヒドロフラン、トルエン、キシレン、２－ブタノンなどが挙げ
られる。
　乾燥温度としては、溶媒の沸点より高い温度で、より好ましく溶媒の沸点より＋１０℃
高い温度である。乾燥時間としては、数分～数時間、より好ましくは、２分～１２０分で
ある。なお、適宜、真空乾燥や、イナートオーブン（不活性ガス雰囲気）などを用いても
よい。
【００１７】
　また、前記正孔輸送層（ＨＴＬ）は、前記燐光発光材料を含有してなる限り、特に制限
はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、例えば、図３に示すように、ホスト
材料を含有してなることが好ましい。
　また、前記正孔輸送層（ＨＴＬ）におけるホスト材料の濃度が、前記正孔輸送層（ＨＴ
Ｌ）と発光層（ＥＭＬ）との界面から前記正孔輸送層（ＨＴＬ）と正孔注入層（ＨＩＬ）
との界面にかけて、変化していることが好ましい。該変化は、特に制限はなく、目的に応
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変化）が好ましい。なお、前記ホスト材料の濃度が前記正孔輸送層と発光層との界面から
前記正孔輸送層と正孔注入層との界面にかけて、連続的に変化（漸次的に変化）する正孔
輸送層は、前記発光層を塗布により形成した場合に、前記発光層中のホスト材料が正孔輸
送層に混入することにより得られる。
【００１８】
－ホスト材料－
　前記ホスト材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、下記一般式（２）及び（３）のいずれかで表される化合物等の正孔輸送性ホスト、
などが挙げられる。
【化１０】

　前記一般式（２）において、Ｒは、ｔ－ブチル基、ｔ－アミル基、トリメチルシリル基
、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表し、Ｒ１～Ｒ２３は、それぞれ
、水素原子、炭素数１～５のアルキル基、シアノ基、フッ素、トリフロオロ基、トリメチ
ルシリル基、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表す。
【化１１】

　前記一般式（３）において、Ｒは、ｔ－ブチル基、ｔ－アミル基、トリメチルシリル基
、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表し、Ｒ１～Ｒ２３は、それぞれ
、水素原子、炭素数１～５のアルキル基、シアノ基、フッ素、トリフロオロ基、トリメチ
ルシリル基、トリフェニルシリル基、及びフェニル基のいずれかを表す。
【００１９】
　前記一般式（２）で表される化合物の正孔輸送性ホスト材料としては、特に制限はなく
、目的に応じて適宜選択することができ、例えば、下記の化合物が挙げられる。
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【００２０】
　前記一般式（３）で表される化合物の正孔輸送性ホスト材料としては、特に制限はなく
、目的に応じて適宜選択することができ、例えば、下記の化合物が挙げられる。
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【化１４】

【００２１】
－－正孔輸送性ホスト材料－－
　前記正孔輸送性ホスト材料におけるイオン化ポテンシャルＩｐとしては、特に制限はな
く、目的に応じて適宜選択することができるが、耐久性向上、駆動電圧低下の観点から、
５．１ｅＶ以上６．４ｅＶ以下であることが好ましく、５．４ｅＶ以上６．２ｅＶ以下で
あることがより好ましく、５．６ｅＶ以上６．０ｅＶ以下であることが特に好ましい。
　前記正孔輸送性ホスト材料における電子親和力Ｅａとしては、特に制限はなく、目的に
応じて適宜選択することができるが、耐久性向上、駆動電圧低下の観点から、１．２ｅＶ
以上３．１ｅＶ以下であることが好ましく、１．４ｅＶ以上３．０ｅＶ以下であることが
より好ましく、１．８ｅＶ以上２．８ｅＶ以下であることが特に好ましい。
　前記正孔輸送性ホスト材料における最低三重項励起準位（以下「Ｔ１」と称することが
ある。）としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、２．２
ｅＶ以上３．７ｅＶ以下が好ましく、２．４ｅＶ以上３．７ｅＶ以下がより好ましく、２
．４ｅＶ以上３．４ｅＶ以下が特に好ましい。
【００２２】
　前記正孔輸送性ホスト材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択すること
ができ、例えば、ピロール、インドール、カルバゾール、アザインドール、アザカルバゾ
ール、ピラゾール、イミダゾール、ポリアリールアルカン、ピラゾリン、ピラゾロン、フ
ェニレンジアミン、アリールアミン、アミノ置換カルコン、スチリルアントラセン、フル
オレノン、ヒドラゾン、スチルベン、シラザン、芳香族第三級アミン化合物、スチリルア
ミン化合物、芳香族ジメチリディン系化合物、ポルフィリン系化合物、ポリシラン系化合
物、ポリ（Ｎ－ビニルカルバゾール）、アニリン系共重合体、チオフェンオリゴマー、ポ
リチオフェン等の導電性高分子オリゴマー、有機シラン、カーボン膜、又はそれらの誘導
体などが挙げられる。
　これらの中でも、インドール誘導体、カルバゾール誘導体、アザインドール誘導体、ア
ザカルバゾール誘導体、芳香族第三級アミン化合物、チオフェン誘導体が好ましく、分子
内にインドール骨格、カルバゾール骨格、アザインドール骨格、アザカルバゾール骨格、
又は芳香族第三級アミン骨格を複数個有するものが特に好ましい。
　また、本発明においてはホスト材料の水素を一部又はすべて重水素に置換したホスト材
料を用いることができる（特開２００９－２７７７９０号公報、特表２００４－５１５５
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【００２３】
－正孔注入材料、正孔輸送材料－
　前記正孔注入層及び前記正孔輸送層に用いられる他の正孔注入材料、又は正孔輸送材料
としては、低分子化合物であっても高分子化合物であってもよい。
　前記正孔注入材料、又は正孔輸送材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選
択することができ、例えば、ピロール誘導体、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、フタロシアニン系化
合物、ポルフィリン系化合物、チオフェン誘導体、有機シラン誘導体、カーボン、などが
挙げられる。これらは、１種単独で使用してもよいし、２種以上を併用してもよい。
　特に、正孔注入層の材料としては、（１）電極との高い密着性が得られ、ＥＬ駆動時の
電極－有機界面の剥離を抑制できる、（２）溶液が増粘することで、燐光発光材料の凝集
を抑制できる、高分子化合物が好ましい。
　また、これらの中でも、アリールアミン誘導体が好ましく、下記構造式（４）及び（５
）で表される化合物（Ｍｗ＝８，０００、標準ポリスチレン換算）、ＰＴＰＤＥＳ－２、
ＰＴＰＤＥＳ（ケミプロ化成製）、下記構造式（８）で表される化合物（米国特許ＵＳ２
００８／０２２０２６５に記載のＨＴＬ－１）がより好ましい。なお、構造式（４）の重
量平均分子量はＧＰＣ（ゲルパーミションクロマトグラフ）を用いて、標準ポリスチレン
換算で算出した。
　なお、層間の過度な混合を抑制するために、架橋部位を有してもよい。架橋方法として
は、ゾルゲル架橋、ラジカル重合、カチオン重合、開環重合などの任意の方法を用いるこ
とができる。
【化１５】

　ただし、前記構造式（４）中、ｎは、１以上の整数を表す。
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【化１６】

　ただし、前記構造式（５）中、ｎは、１以上の整数を表す。
【化１７】

【００２４】
　前記正孔注入層におけるアリールアミン誘導体のイオン化ポテンシャルとしては、特に
制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、４．８ｅＶ～５．８ｅＶである
ことが好ましく、５．２ｅＶ～５．８ｅＶがより好ましく、５．４ｅＶ～５．８ｅＶが特
に好ましい。前記アリールアミン誘導体のイオン化ポテンシャルが、４．８ｅＶ未満であ
ると、ＩＴＯ電極のイオン化ポテンシャルより小さくなり、隣接する正孔輸送層とのホー
ルの注入障壁が大きくなることがあり、５．８ｅＶを超えると、ＩＴＯ電極との注入障壁
が大きくなることがある。一方、前記アリールアミン誘導体のイオン化ポテンシャルが前
記特に好ましい範囲内であると、ＩＴＯからの正孔注入層への注入障壁が小さく、かつ正
孔注入層から正孔輸送層への注入障壁が小さくなり、有機電界発光素子の駆動電圧の低減
の点で有利である。
　前記正孔注入層におけるアリールアミン誘導体と前記正孔注入層における燐光発光材料
とのイオン化ポテンシャルの差としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択するこ
とができるが、±０．２ｅＶ以内であることが好ましい。前記イオン化ポテンシャルの差
が前記特に好ましい範囲内であると、アリールアミン誘導体と燐光発光材料の両方にホー
ルが注入されることになり、正孔注入層の伝導度が向上し、有機電界発光素子の電力効率
が向上する点で有利である。
【００２５】
　前記正孔注入層、及び正孔輸送層には、電子受容性ドーパントを含有させることができ
る。
　前記電子受容性ドーパントとしては、電子受容性で有機化合物を酸化する性質を有すれ
ば、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば、無機化合物でも有
機化合物でも使用できる。
　前記無機化合物としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、塩化第二鉄、塩化アルミニウム、塩化ガリウム、塩化インジウム、五塩化アンチモ



(19) JP 5833322 B2 2015.12.16

10

20

30

40

50

ン等のハロゲン化金属；五酸化バナジウム、三酸化モリブデン等の金属酸化物、などが挙
げられる。
　前記有機化合物としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、置換基としてニトロ基、ハロゲン、シアノ基、トリフルオロメチル基等を有する化
合物；キノン系化合物、酸無水物系化合物、フラーレン、などが挙げられる。
　これらの電子受容性ドーパントは、１種単独で用いてもよいし、２種以上を用いてもよ
い。
　前記電子受容性ドーパントの使用量としては、材料の種類によって異なるが、正孔輸送
層材料又は正孔注入材料に対して０．０１質量％～５０質量％が好ましく、０．０５質量
％～２０質量％がより好ましく、０．１質量％～１０質量％が特に好ましい。
【００２６】
　前記正孔注入層及び正孔輸送層の厚みとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選
択することができるが、１ｎｍ～５００ｎｍが好ましく、５ｎｍ～２００ｎｍがより好ま
しく、１０ｎｍ～１００ｎｍが特に好ましい。
【００２７】
＜＜発光層＞＞
　前記発光層は、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。
　前記発光層は、燐光発光材料を含有してなり、前記発光層における燐光発光材料の濃度
が、前記正孔注入層よりも低く、かつ前記正孔輸送層よりも高い。
　前記燐光発光材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、
前記正孔注入層及び前記正孔輸送層で用いたものを用いることができる。
　前記発光層は、ホスト材料を含有してなる。
　前記ホスト材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、前
記正孔輸送層で用いた正孔輸送性ホスト、後述する電子輸送性ホスト材料、などを用いる
ことができる。
　前記発光層における燐光発光材料とホスト材料との質量比（燐光発光材料の質量／ホス
ト材料との質量）としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが
、前記正孔輸送層における燐光発光材料とホスト材料との質量比（燐光発光材料の質量／
ホスト材料との質量）の１倍～１０倍であることが好ましく、１倍～５倍であることがよ
り好ましい。前記発光層における燐光発光材料とホスト材料との質量比が、前記正孔輸送
層における燐光発光材料とホスト材料との質量比の１倍未満であると、ホール移動度が低
下することがあり、１０倍を超えると、発光層へのホールの注入が過多になり、隣接層、
特に電子輸送層の劣化が促進され、有機電界発光素子の耐久性が低下することがある。一
方、前記発光層における燐光発光材料とホスト材料との質量比が前記特に好ましい範囲内
であると、有機電界発光素子の電力効率の向上と高耐久性の点で有利である。
【００２８】
　前記発光層の厚みとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、
２ｎｍ～５００ｎｍが好ましく、外部量子効率の観点から、３ｎｍ～２００ｎｍがより好
ましく、１０ｎｍ～２００ｎｍが特に好ましい。また、前記発光層は１層であっても２層
以上であってもよく、それぞれの層が異なる発光色で発光してもよい。
【００２９】
－－電子輸送性ホスト材料－－
　前記電子輸送性ホスト材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択すること
ができるが、耐久性向上、駆動電圧低下の観点から、電子親和力Ｅａが２．５ｅＶ以上３
．５ｅＶ以下であることが好ましく、２．６ｅＶ以上３．４ｅＶ以下であることがより好
ましく、２．８ｅＶ以上３．３ｅＶ以下であることが特に好ましい。
　前記電子輸送性ホスト材料におけるイオン化ポテンシャルＩｐとしては、特に制限はな
く、目的に応じて適宜選択することができるが、耐久性向上、駆動電圧低下の観点から、
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５．７ｅＶ以上７．５ｅＶ以下であることが好ましく、５．８ｅＶ以上７．０ｅＶ以下で
あることがより好ましく、５．９ｅＶ以上６．５ｅＶ以下であることが特に好ましい。
　前記電子輸送性ホスト材料における最低三重項励起準位（以下「Ｔ１」と称することが
ある。）としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、２．２
ｅＶ以上３．７ｅＶ以下が好ましく、２．４ｅＶ以上３．７ｅＶ以下がより好ましく、２
．４ｅＶ以上３．４ｅＶ以下が更に好ましい。
　このような電子輸送性ホスト材料としては、具体的には、ピリジン、ピリミジン、トリ
アジン、イミダゾール、ピラゾール、トリアゾ－ル、オキサゾ－ル、オキサジアゾ－ル、
フルオレノン、アントラキノジメタン、アントロン、ジフェニルキノン、チオピランジオ
キシド、カルボジイミド、フルオレニリデンメタン、ジスチリルピラジン、フッ素置換芳
香族化合物、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
、及びそれらの誘導体（他の環と縮合環を形成してもよい）、８－キノリノ－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－ルやベンゾチアゾ－ルを配位子とす
る金属錯体に代表される各種金属錯体等を挙げることができる。
【００３０】
　前記電子輸送性ホストとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
きるが、金属錯体、アゾール誘導体（ベンズイミダゾール誘導体、イミダゾピリジン誘導
体等）、アジン誘導体（ピリジン誘導体、ピリミジン誘導体、トリアジン誘導体等）が好
ましく、これらの中でも、耐久性の点から金属錯体がより好ましい。
　前記金属錯体としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、
金属に配位する少なくとも１つの窒素原子又は酸素原子又は硫黄原子を有する配位子をも
つ金属錯体がより好ましい。
　前記金属錯体中の金属イオンとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択するこ
とができるが、ベリリウムイオン、マグネシウムイオン、アルミニウムイオン、ガリウム
イオン、亜鉛イオン、インジウムイオン、錫イオン、白金イオン、パラジウムイオンが好
ましく、ベリリウムイオン、アルミニウムイオン、ガリウムイオン、亜鉛イオン、白金イ
オン、パラジウムイオンがより好ましく、アルミニウムイオン、亜鉛イオン、白金イオン
、パラジウムイオンが特に好ましい。
【００３１】
　前記金属錯体中に含まれる配位子としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択す
ることができ、種々の公知の配位子が挙げられるが、例えば、「Ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｓ
ｔｒｙ　ａｎｄ　Ｐｈｏｔｏｐｈｙｓｉｃｓ　ｏｆ　Ｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏｎ　Ｃｏｍ
ｐｏｕｎｄｓ」、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る。
【００３２】
　前記配位子として、好ましくは含窒素ヘテロ環配位子（好ましくは炭素数１～３０、よ
り好ましくは炭素数２～２０、特に好ましくは炭素数３～１５）が好ましい。これらは、
単座配位子であっても、２座以上の配位子であってもよい。
　前記配位子としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、２
座以上６座以下の配位子、２座以上６座以下の配位子と単座の混合配位子などが好ましい
。
　前記配位子としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば
、アジン配位子（例えば、ピリジン配位子、ビピリジル配位子、ターピリジン配位子など
が挙げられる。）、ヒドロキシフェニルアゾール配位子（例えば、ヒドロキシフェニルベ
ンズイミダゾール配位子、ヒドロキシフェニルベンズオキサゾール配位子、ヒドロキシフ
ェニルイミダゾール配位子、ヒドロキシフェニルイミダゾピリジン配位子などが挙げられ
る。）、アルコキシ配位子（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。）、アリールオキシ配位子（好ましくは炭素数６～
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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、２，４，６－トリメチルフェ
ニルオキシ、４－ビフェニルオキシなどが挙げられる。）、ヘテロアリールオキシ配位子
（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。）、アルキルチオ配位子（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。）、アリールチオ配位子（好ましくは炭素数６～３０、より好
ましくは炭素数６～２０、特に好ましくは炭素数６～１２であり、例えばフェニルチオな
どが挙げられる。）、ヘテロアリールチオ配位子（好ましくは炭素数１～３０、より好ま
しくは炭素数１～２０、特に好ましくは炭素数１～１２であり、例えばピリジルチオ、２
－ベンズイミゾリルチオ、２－ベンズオキサゾリルチオ、２－ベンズチアゾリルチオなど
が挙げられる。）、シロキシ配位子（好ましくは炭素数１～３０、より好ましくは炭素数
３～２５、特に好ましくは炭素数６～２０であり、例えば、トリフェニルシロキシ基、ト
リエトキシシロキシ基、トリイソプロピルシロキシ基などが挙げられる。）、芳香族炭化
水素アニオン配位子（好ましくは炭素数６～３０、より好ましくは炭素数６～２５、特に
好ましくは炭素数６～２０であり、例えばフェニルアニオン、ナフチルアニオン、アント
ラニルアニオンなどが挙げられる。）、芳香族ヘテロ環アニオン配位子（好ましくは炭素
数１～３０、より好ましくは炭素数２～２５、特に好ましくは炭素数２～２０であり、例
えばピロールアニオン、ピラゾールアニオン、ピラゾールアニオン、トリアゾールアニオ
ン、オキサゾールアニオン、ベンゾオキサゾールアニオン、チアゾールアニオン、ベンゾ
チアゾールアニオン、チオフェンアニオン、ベンゾチオフェンアニオンなどが挙げられる
。）、インドレニンアニオン配位子などが挙げられる。
　これらの中でも、含窒素ヘテロ環配位子が好ましく、アリールオキシ配位子、ヘテロア
リールオキシ基、シロキシ配位子がより好ましく、含窒素ヘテロ環配位子、アリールオキ
シ配位子、シロキシ配位子、芳香族炭化水素アニオン配位子、芳香族ヘテロ環アニオン配
位子などが特に好ましい。
【００３３】
　金属錯体電子輸送性ホスト材料としては、例えば、特開２００２－２３５０７６号公報
、特開２００４－２１４１７９号公報、特開２００４－２２１０６２号公報、特開２００
４－２２１０６５号公報、特開２００４－２２１０６８号公報、特開２００４－３２７３
１３号公報等に記載の化合物が挙げられる。
【００３４】
＜＜その他の層＞＞
　前記その他の層としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、電子輸送層、電子注入層、正孔ブロック層、電子ブロック層などが挙げられる。
【００３５】
－電子輸送層及び電子注入層－
　前記電子注入層及び電子輸送層は、陰極又は陰極側から電子を受け取り陽極側に輸送す
る機能を有する層である。
　前記電子注入層もしくは電子輸送層の膜厚としては、特に制限はなく、目的に応じて適
宜選択することができるが、０．５ｎｍ～５００ｎｍが好ましく、１ｎｍ～２００ｎｍが
より好ましい。
【００３６】
　前記電子注入層及び電子輸送層としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択する
ことができるが、還元性ドーパントを含有することが好ましい。
　前記還元性ドーパントとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
きるが、アルカリ金属、アルカリ土類金属、希土類金属、アルカリ金属の酸化物、アルカ
リ金属のハロゲン化物、アルカリ土類金属の酸化物、アルカリ土類金属のハロゲン化物、
希土類金属の酸化物、希土類金属のハロゲン化物、アルカリ金属の有機錯体、アルカリ土
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類金属の有機錯体、及び希土類金属の有機錯体の中から選ばれる少なくとも１種であるこ
とが好ましい。
　前記還元性ドーパントの使用量としては、材料の種類によって異なるが、電子輸送層材
料又は電子注入材料に対して０．１質量％～９９質量％が好ましく、０．３質量％～８０
質量％がより好ましく、０．５質量％～５０質量％が特に好ましい。
【００３７】
　前記電子輸送層及び電子注入層としては、公知の方法に従って形成することができるが
、例えば、蒸着法、湿式製膜法、ＭＢＥ（分子線エピタキシー）法、クラスターイオンビ
ーム法、分子積層法、ＬＢ法、印刷法、転写法などにより好適に形成することができる。
　前記電子輸送層の厚みとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
きるが、１ｎｍ～２００ｎｍが好ましく、１ｎｍ～１００ｎｍがより好ましく、１ｎｍ～
５０ｎｍが特に好ましい。
　前記電子注入層の厚みとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
きるが、１ｎｍ～２００ｎｍが好ましく、１ｎｍ～１００ｎｍがより好ましく、１ｎｍ～
５０ｎｍが特に好ましい。
【００３８】
－正孔ブロック層及び電子ブロック層－
　前記正孔ブロック層は、陽極側から発光層に輸送された正孔が陰極側に通り抜けること
を防止する機能を有する層であり、通常、発光層と陰極側で隣接する有機化合物層として
設けられる。
　前記電子ブロック層は、陰極側から発光層に輸送された電子が陽極側に通り抜けること
を防止する機能を有する層であり、通常、発光層と陽極側で隣接する有機化合物層として
設けられる。
　前記正孔ブロック層を構成する化合物の例としては、特に制限はなく、目的に応じて適
宜選択することができ、例えば、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。
　前記電子ブロック層を構成する化合物の例としては、例えば、前述の正孔輸送材料とし
て挙げたものが利用できる。
【００３９】
　前記電子ブロック層及び正孔ブロック層は、特に制限はなく、公知の方法に従って形成
することができるが、例えば、蒸着法、スパッタ法等の乾式製膜法、湿式塗布方式、転写
法、印刷法、インクジェット方式、などにより好適に形成することができる。
　前記正孔ブロック層及び電子ブロック層の厚みとしては、特に制限はなく、目的に応じ
て適宜選択することができるが、１ｎｍ～２００ｎｍが好ましく、１ｎｍ～５０ｎｍがよ
り好ましく、３ｎｍ～１０ｎｍが特に好ましい。前記正孔ブロック層及び電子ブロック層
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。
【００４０】
＜電極＞
　本発明の有機電界発光素子は、一対の電極、即ち陽極と陰極とを含む。前記有機電界発
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
。通常、陽極は有機化合物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、陰
極は有機化合物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い。
　前記電極としては、その形状、構造、大きさ等については、特に制限はなく、有機電界
発光素子の用途、目的に応じて公知の電極材料の中から適宜選択することができる。
　前記電極を構成する材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することが
でき、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等が好適に
挙げられる。
【００４１】
＜＜陽極＞＞
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　前記陽極を構成する材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することが
でき、例えば、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；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、硫化銅等の無機導電性物質；ポリアニリン、
ポリチオフェン、ポリピロール等の有機導電性材料、又はこれらとＩＴＯとの積層物など
が挙げられる。これらの中でも、導電性金属酸化物が好ましく、生産性、高導電性、透明
性等の点からはＩＴＯが特に好ましい。
【００４２】
＜＜陰極＞＞
　前記陰極を構成する材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することが
でき、例えば、アルカリ金属（例えば、Ｌｉ、Ｎａ、Ｋ、Ｃｓ等）、アルカリ土類金属（
例えば、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、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。
　これらの中でも、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。
　前記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
質量％～１０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。
【００４３】
　前記電極の形成方法としては、特に制限はなく、公知の方法に従って行うことができ、
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
が挙げられる。これらの中でも、前記電極を構成する材料との適性を考慮し、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、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
に従って形成することができる。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形成することができる。
【００４４】
　なお、前記電極を形成する際にパターニングを行う場合は、フォトリソグラフィー等に
よる化学的エッチングによって行ってもよいし、レーザー等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。
【００４５】
＜基板＞
　本発明の有機電界発光素子は、基板上に設けられていることが好ましく、電極と基板と
が直接接する形で設けられていてもよいし、中間層を介在する形で設けられていてもよい
。
　前記基板の材料としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、イットリア安定化ジルコニア（ＹＳＺ）、ガラス（無アルカリガラス、ソーダライ
ムガラス等）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）等の有機材料などが挙げられる。
【００４６】
　前記基板の形状、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
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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。
基板は透明でも不透明でもよく、透明な場合は無色透明でも有色透明でもよい。
【００４７】
　前記基板には、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
。
　前記透湿防止層（ガスバリア層）の材料としては、例えば、窒化珪素、酸化珪素等の無
機物などが挙げられる。
　前記透湿防止層（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。
【００４８】
＜保護層＞
　有機電界発光素子全体は、保護層によって保護されていてもよい。
　前記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特に制限はなく、目的に応じて適宜
選択することができ、例えば、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、ＬｉＦ、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％以下の防湿性物質などが挙げられる。
【００４９】
　前記保護層の形成方法としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
き、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ＣＶ
Ｄ法、ガスソースＣＶＤ法、コーティング法、印刷法、転写法などが挙げられる。
【００５０】
＜封止容器＞
　本発明の有機電界発光素子は、封止容器を用いて素子全体が封止されていてもよい。更
に、前記封止容器と有機電界発光素子の間の空間には、水分吸収剤又は不活性液体を封入
してもよい。
　前記水分吸収剤としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、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、酸化マグネシウムなどが挙げられる。
　前記不活性液体としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、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、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、などが挙げ
られる。
【００５１】
＜樹脂封止層＞
　本発明の有機電界発光素子は、大気からの酸素や水分による素子性能劣化を樹脂封止層
により封止することで抑制することが好ましい。
　前記樹脂封止層の樹脂素材としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択すること
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ができ、例えば、アクリル樹脂、エポキシ樹脂、フッ素系樹脂、シリコーン系樹脂、ゴム
系樹脂、エステル系樹脂、などが挙げられる。これらの中でも、水分防止機能の点からエ
ポキシ樹脂が特に好ましい。前記エポキシ樹脂の中でも熱硬化型エポキシ樹脂、又は光硬
化型エポキシ樹脂が好ましい。
【００５２】
　前記樹脂封止層の作製方法としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択すること
ができ、例えば、樹脂溶液を塗布する方法、樹脂シートを圧着又は熱圧着する方法、蒸着
やスパッタリング等により乾式重合する方法などが挙げられる。
【００５３】
＜封止接着剤＞
　本発明に用いられる封止接着剤は、端部よりの水分や酸素の侵入を防止する機能を有す
る。
　前記封止接着剤の材料としては、前記樹脂封止層で用いる材料と同じものを用いること
ができる。これらの中でも、水分防止の点からエポキシ系の接着剤が好ましく、光硬化型
接着剤あるいは熱硬化型接着剤がより好ましい。
　前記封止接着剤にフィラーを添加することも好ましい。前記フィラーとしては、例えば
、ＳｉＯ２、ＳｉＯ（酸化ケイ素）、ＳｉＯＮ（酸窒化ケイ素）、ＳｉＮ（窒化ケイ素）
等の無機材料が好ましい。該フィラーの添加により、封止接着剤の粘度が上昇し、加工適
正が向上し、及び耐湿性が向上する。
　前記封止接着剤は、乾燥剤を含有してもよい。前記乾燥剤としては、例えば、酸化バリ
ウム、酸化カルシウム、酸化ストロンチウム、などが挙げられる。前記乾燥剤の添加量は
、前記封止接着剤に対し０．０１質量％～２０質量％が好ましく、０．０５質量％～１５
質量％がより好ましい。前記添加量が、０．０１質量％未満であると、乾燥剤の添加効果
が薄れることになり、２０質量％を超えると、封止接着剤中に乾燥剤を均一分散させるこ
とが困難になることがある。
　本発明においては、前記乾燥剤の入った封止接着剤をディスペンサー等により任意量塗
布し、塗布後第２基板を重ねて、硬化させることにより封止することができる。
【００５４】
　図５は、本発明の有機電界発光素子の層構成の一例を示す概略図である。有機電界発光
素子１０は、ガラス基板１上に形成された陽極２（例えば、ＩＴＯ電極）と、正孔注入層
３と、正孔輸送層４と、発光層５と、電子輸送層６と、電子注入層７（例えば、フッ化リ
チウム含有層）と、陰極８（例えば、Ａｌ－Ｌｉ電極）とをこの順に積層してなる層構成
を有する。なお、陽極２（例えば、ＩＴＯ電極）と陰極８（例えば、Ａｌ－Ｌｉ電極）と
は電源を介して互いに接続されている。
【００５５】
－駆動－
　本発明の有機電界発光素子は、陽極と陰極との間に直流（必要に応じて交流成分を含ん
でもよい）電圧（通常２ボルト～１５ボルト）、又は直流電流を印加することにより、発
光を得ることができる。
　本発明の有機電界発光素子は、薄膜トランジスタ（ＴＦＴ）によりアクティブマトリッ
クスへ適用することができる。薄膜トランジスタの活性層としてアモルファスシリコン、
高温ポリシリコン、低温ポリシリコン、微結晶シリコン、酸化物半導体、有機半導体、カ
ーボンナノチューブ等を適用することができる。
　本発明の有機電界発光素子は、例えば、ＷＯ２００５／０８８７２６号パンフレット、
特開２００６－１６５５２９号公報、米国特許出願公開２００８／０２３７５９８Ａ１明
細書などに記載の薄膜トランジスタを適用することができる。
【００５６】
　本発明の有機電界発光素子は、特に制限はなく、種々の公知の工夫により、光取り出し
効率を向上させることができる。例えば、基板表面形状を加工する（例えば、微細な凹凸
パターンを形成する）、基板、ＩＴＯ層、有機層の屈折率を制御する、基板、ＩＴＯ層、
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有機層の厚みを制御すること等により、光の取り出し効率を向上させ、外部量子効率を向
上させることが可能である。
　本発明の有機電界発光素子からの光取り出し方式は、トップエミッション方式であって
もボトムエミッション方式であってもよい。
【００５７】
　本発明の有機電界発光素子は、共振器構造を有してもよい。例えば、透明基板上に、屈
折率の異なる複数の積層膜よりなる多層膜ミラー、透明又は半透明電極、発光層、及び金
属電極を重ね合わせて有する。発光層で生じた光は多層膜ミラーと金属電極を反射板とし
てその間で反射を繰り返し共振する。
　別の好ましい態様では、透明基板上に、透明又は半透明電極と金属電極がそれぞれ反射
板として機能して、発光層で生じた光はその間で反射を繰り返し共振する。
　共振構造を形成するためには、２つの反射板の有効屈折率、反射板間の各層の屈折率と
厚みから決定される光路長を所望の共振波長の得るのに最適な値となるよう調整される。
第１の態様の場合の計算式は、特開平９－１８０８８３号公報に記載されている。第２の
態様の場合の計算式は、特開２００４－１２７７９５号公報に記載されている。
【００５８】
－用途－
　本発明の有機電界発光素子の用途としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択す
ることができるが、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
。
　前記有機ＥＬディスプレイをフルカラータイプのものとする方法としては、例えば、「
月刊ディスプレイ」、２０００年９月号、３３～３７ページに記載されているように、色
の３原色（青色（Ｂ）、緑色（Ｇ）、赤色（Ｒ））に対応する光をそれぞれ発光する有機
電界発光素子を基板上に配置する３色発光法、白色発光用の有機電界発光素子による白色
発光をカラーフィルターを通して３原色に分ける白色法、青色発光用の有機電界発光素子
による青色発光を蛍光色素層を通して赤色（Ｒ）及び緑色（Ｇ）に変換する色変換法、な
どが知られている。また、前記方法により得られる異なる発光色の有機電界発光素子を複
数組み合わせて用いることにより、所望の発光色の平面型光源を得ることができる。例え
ば、青色及び黄色の発光素子を組み合わせた白色発光光源青色、緑色、赤色の発光素子を
組み合わせた白色発光光源、などが挙げられる。
【００５９】
（有機電界発光素子の製造方法）
　本発明の有機電界発光素子の製造方法は、少なくとも、正孔注入層形成工程と、正孔輸
送層形成工程と、発光層形成工程とを含み、更に必要に応じて適宜選択した、その他の工
程を含む。
【００６０】
＜正孔注入層形成工程＞
　前記正孔注入層形成工程は、前記正孔注入層を形成する工程である。
　前記正孔注入層の形成方法としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択すること
ができ、例えば、蒸着法、スパッタ法等の乾式製膜法、湿式塗布方式（スリットコート方
式、スピンコート方式）、転写法、印刷法、インクジェット方式、などが挙げられる。
　中でも、材料利用効率、及び電極表面の凹凸を被覆可能な点で、湿式塗布方式が好まし
い。
【００６１】
＜正孔輸送層形成工程＞
　前記正孔輸送層形成工程は、前記正孔輸送層を形成する工程である。
　前記正孔輸送層の形成方法としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択すること
ができ、例えば、蒸着法、スパッタ法等の乾式製膜法、湿式塗布方式（スリットコート方
式、スピンコート方式）、転写法、印刷法、インクジェット方式、などが挙げられる。
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　中でも、材料利用効率の点で、湿式塗布方式が好ましい。
【００６２】
＜発光層形成工程＞
　前記発光層形成工程は、前記発光層を形成する工程である。
　前記発光層の形成方法としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
き、例えば、蒸着法、スパッタ法等の乾式製膜法、湿式塗布方式（スリットコート方式、
スピンコート方式）、転写法、印刷法、インクジェット方式、などが挙げられる。
　中でも、前記正孔輸送層における燐光発光材料及びホスト材料の濃度を、前記正孔輸送
層と発光層との界面から前記正孔輸送層と正孔注入層との界面にかけて、変化させること
が可能な点で、湿式塗布方式が好ましい。
【００６３】
＜その他の工程＞
　前記その他の工程としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、
例えば、電子輸送層形成工程、電子注入層形成工程、正孔ブロック層形成工程、電子ブロ
ック層形成工程、などが挙げられる。
【実施例】
【００６４】
　以下、本発明の実施例を説明するが、本発明は、これらの実施例に何ら限定されるもの
ではない。
　なお、以下の実施例及び比較例において、蒸着速度は、特に断りのない場合は０．２ｎ
ｍ／秒であり、蒸着速度は水晶振動子を用いて測定し、以下の各層厚は水晶振動子を用い
て測定した。
【００６５】
（実施例１）
－有機電界発光素子の作製－
　０．７ｍｍ厚み、２５ｍｍ角のガラス基板を洗浄容器に入れ、２－プロパノール中で超
音波洗浄した後、３０分間ＵＶ－オゾン処理を行った。このガラス基板上に以下の各層を
形成した。
【００６６】
　まず、ガラス基板上に、陽極としてＩＴＯ（Ｉｎｄｉｕｍ　Ｔｉｎ　Ｏｘｉｄｅ）を厚
み１５０ｎｍにスパッタ蒸着した。得られた透明支持基板をエッチング及び洗浄した。
　次に、陽極（ＩＴＯ）上に、アリールアミン誘導体（商品名：ＰＴＰＤＥＳ－２、ケミ
プロ化成製、イオン化ポテンシャル（Ｉｐ）＝５．４５ｅＶ）１４質量部と、燐光発光材
料としての前記構造式（２）で表される化合物（イオン化ポテンシャル（Ｉｐ）＝５．３
４ｅＶ）６質量部とを電子工業用シクロヘキサノン（関東化学製）９８０質量部に溶解乃
至分散させた塗布液をスピンコートした後、１２０℃で３０分間乾燥処理し、１６０℃で
１０分間アニール処理して、厚み約４０ｎｍの正孔注入層を形成した。
　次に、アリールアミン誘導体としての前記構造式（４）で表される化合物（Ｍｗ＝８，
０００）４質量部を、電子工業用キシレン（関東化学製）９９６質量部に溶解乃至分散さ
せた塗布液を、正孔注入層上にスピンコートした後、１２０℃で３０分間乾燥処理し、１
５０℃で１０分間アニール処理して、厚み約１０ｎｍの正孔輸送層を形成した。
　なお、正孔注入層、正孔輸送層のスピンコートは、グローブボックス（露点－６８℃、
酸素濃度１０ｐｐｍ）内で行った。
　次に、正孔輸送層上に、真空蒸着法により、燐光発光材料としての前記構造式（２）で
表される化合物とホスト材料としての下記構造式（６）で表される化合物とを質量比１０
：９０で共蒸着して、厚み４０ｎｍの発光層を形成した。
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【化１８】

　次に、発光層上に、ＢＡｌｑ（Ｂｉｓ－（２－ｍｅｔｈｙｌ－８－ｑｕｉｎｏｌｉｎｏ
ｌａｔｏ）－４－（ｐｈｅｎｙｌ－ｐｈｅｎｏｌａｔｅ）－ａｌｕｍｉｎｉｕｍ－（ＩＩ
Ｉ））を真空蒸着法にて蒸着して、厚み４０ｎｍの電子輸送層を形成した。
　次に、電子輸送層上にフッ化リチウム（ＬｉＦ）を蒸着して、厚み１ｎｍの電子注入層
を形成した。
　次に、電子注入層上に金属アルミニウムを蒸着し、厚み７０ｎｍの陰極を形成した。
　作製した積層体を、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
の封止缶および紫外線硬化型の接着剤（ＸＮＲ５５１６ＨＶ、長瀬チバ（株）製）を用い
て封止した。
【００６７】
　なお、前記構造式（２）（４）及び（６）で表される化合物の合成スキームは以下の通
りである。
【００６８】
＜構造式（２）で表される化合物の合成スキーム＞

【００６９】
＜構造式（４）で表される化合物の合成スキーム＞
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【００７０】
＜構造式（６）で表される化合物の合成スキーム＞

【００７１】
（実施例２）
　実施例１において、アリールアミン誘導体としての前記構造式（４）で表される化合物
（Ｍｗ＝８，０００）１０.４質量部と、燐光発光材料としての前記構造式（２）で表さ
れる化合物０．２６質量部と、ホスト材料としての前記構造式（６）で表される化合物２
.３４質量部とを電子工業用キシレン（関東化学製）９８７質量部に溶解乃至分散させた
塗布液を用いて正孔輸送層を形成したこと以外は、実施例１と同様にして有機電界発光素
子を作製した。
【００７２】
（実施例３）
　実施例２において、燐光発光材料としての前記構造式（２）で表される化合物１質量部
と、ホスト材料としての前記構造式（６）で表される化合物９質量部とを、電子工業用２
－ブタノン（関東化学社製）９９０質量部に溶解乃至分散し、モレキュラーシーブ（商品
名：モレキュラーシーブ５Ａ　１／１６、和光純薬株式会社製）を添加し、グローブボッ
クス中で孔径０．２２μｍのシリンジフィルターを用いて濾過して調製した発光層塗布液
を、グローブボックス中でスピンコートし、１００℃で３０分間乾燥して、厚み３５ｎｍ
の発光層を形成したこと以外は、実施例２と同様にして有機電界発光素子を作製した。
　正孔輸送層上に発光層を塗布により成膜した積層体をＸ線光電子分光法により測定した
ところ、正孔輸送層中で、正孔輸送層と発光層との界面から正孔輸送層と正孔注入層との
界面にかけて、Ｉｒ錯体の濃度が漸減するのが確認された（図６）。
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【００７３】
（実施例４）
　実施例１において、アリールアミン誘導体としての前記構造式（４）で表される化合物
（Ｍｗ＝８，０００）１２．７４質量部と、燐光発光材料としての前記構造式（２）で表
される化合物０．２６質量部とを電子工業用キシレン（関東化学製）９８７質量部に溶解
乃至分散させた塗布液を用いて正孔輸送層を形成したこと以外は、実施例１と同様にして
有機電界発光素子を作製した。
【００７４】
（実施例５）
　実施例１において、アリールアミン誘導体：ＰＴＰＤＥＳ－２：１１質量部と、燐光発
光材料：前記構造式（２）：９質量部とを電子工業用シクロヘキサノン（関東化学製）９
８０質量部に溶解乃至分散させた塗布液をスピンコートして、正孔注入層を形成し、さら
に、アリールアミン誘導体：前記構造式（４）で表される化合物を１２．６１質量部と、
燐光発光材料：前記構造式（２）を０．３９質量部とを電子工業用キシレン（関東化学製
）９８７質量部に溶解乃至分散させた塗布液を用いて正孔輸送層を形成したこと以外は、
実施例１と同様にして有機電界発光素子を作製した。
【００７５】
（実施例６）
　実施例２において、正孔注入層及び正孔輸送層の形成において、燐光発光材料としての
下記構造式（１）で表される化合物（商品名：Ｉｒ（ｐｐｙ）３、ケミプロ化成製）を用
いたこと以外は、実施例２と同様にして有機電界発光素子を作製した。

【化１９】

【００７６】
（実施例７）
　実施例２において、正孔注入層及び正孔輸送層の形成において、燐光発光材料としての
Ｆｉｒｐｉｃ（ｉｒｉｄｉｕｍ（ＩＩＩ）ｂｉｓ（４，６－ｄｉｆｌｕｏｒｏｐｈｅｎｙ
ｌｐｙｒｉｄｉｎａｔｏ）ｐｉｃｏｌａｔｅ）（ケミプロ化成製、イオン化ポテンシャル
（Ｉｐ）＝５．８ｅＶ）を用いたこと以外は、実施例２と同様にして有機電界発光素子を
作製した。
【００７７】
（比較例１）
　実施例１において、正孔注入層の形成において、塗布液に燐光発光材料を添加しないこ
と以外は、実施例１と同様にして有機電界発光素子を作製した。
【００７８】
（比較例２）
　実施例２において、正孔注入層の形成において、塗布液に燐光発光材料を添加しないこ
と以外は、実施例２と同様にして有機電界発光素子を作製した。
【００７９】
（比較例３）
　実施例１において、アリールアミン誘導体：ＰＴＰＤＥＳ－２を４質量部と、燐光発光
材料：前記構造式（２）を１６質量部とを電子工業用シクロヘキサノン（関東化学製）９
８０質量部に溶解乃至分散させた塗布液を用いて正孔注入層を形成したこと以外は、実施
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【００８０】
（比較例４）
　実施例１において、アリールアミン誘導体：ＰＴＰＤＥＳ－２を９質量部と、燐光発光
材料：前記構造式（２）を１１質量部とを電子工業用キシレン（関東化学製）９８０質量
部に溶解乃至分散させた塗布液を用いて正孔注入層を形成したこと以外は、実施例１と同
様にして有機電界発光素子を作製した。
【００８１】
（実施例８）
　実施例１において、アリールアミン誘導体：ＰＴＰＤＥＳ－２を１７．８質量部と、燐
光発光材料：前記構造式（２）を２．２質量部とを電子工業用シクロヘキサノン（関東化
学製）９８０質量部に溶解乃至分散させた塗布液を用いて正孔注入層を形成したこと以外
は、実施例１と同様にして有機電界発光素子を作製した。
【００８２】
（実施例９）
　実施例１において、アリールアミン誘導体：ＰＴＰＤＥＳ－２を７．２質量部と、架橋
剤：Ｓ－３２０（アヅマックス社製）を３質量部と、燐光発光材料：前記構造式（２）を
９．８質量部とを電子工業用シクロヘキサノン（関東化学製）９８０質量部に溶解乃至分
散し、１時間撹拌した塗布液を用いて正孔注入層を形成したこと以外は、実施例１と同様
にして有機電界発光素子を作製した。
【００８３】
（実施例１０）
　実施例１において、発光層を真空蒸着法により、燐光発光材料としての前記構造式（２
）で表される化合物とホスト材料としての前記構造式（６）で表される化合物とを質量比
５：９５で共蒸着して、厚み４０ｎｍの発光層を形成した以外は、実施例１と同様にして
有機電界発光素子を作製した。
【００８４】
（実施例１１）
　実施例１において、アリールアミン誘導体を、商品名：ＰＴＰＤＥＳ（ケミプロ化成製
、イオン化ポテンシャル（Ｉｐ＝５．４３ｅＶ）１４質量部と、燐光発光材料として下記
構造式（７）（米国特許ＷＯ２００９／０７３２４５に記載のＣｏｍｐｏｕｎｄ１１）６
質量部に変更した以外には、実施例１と同様に正孔注入層を作製した。
　次に、正孔注入層上に、正孔輸送材料としての下記構造式（８）（米国特許ＵＳ２００
８／０２２０２６５に記載のＨＴＬ－１）の化合物１０質量部を、トルエン（脱水）（和
光純薬製）９９０質量部に溶解させて、正孔輸送層塗布液を調製した。この正孔輸送層塗
布液を正孔注入層上にスピンコートし、２００℃で３０分間乾燥することで厚み１０ｎｍ
の正孔輸送層を形成した。
　そして、正孔輸送層上に、燐光発光材料としての前記構造式（７）と、ホスト材料とし
ての下記構造式（９）で表わされる化合物を質量比１５：８５で共蒸着して、厚み３０ｎ
ｍの発光層を形成した以外には、実施例１と同様に有機電界発光素子を作製した。
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【化２０】

【化２１】

【化２２】

【００８５】
（実施例１２）
　実施例１１において、正孔輸送材料として前記構造式（８）と、燐光発光材料として前
記構造式（７）を質量比９５：５となるように、トルエンに溶解した以外には、実施例１
１と同様に有機電界発光素子を作製した。
【００８６】
（実施例１３）
　実施例１１において、発光層のホスト材料を下記構造式（１０）に変更した以外には、
実施例１１と同様に有機電界発光素子を作製した。
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【化２３】

【００８７】
（比較例５）
　実施例１において、アリールアミン誘導体：ＰＴＰＤＥＳ－２を１８．２質量部と、燐
光発光材料：前記構造式（２）を１．８質量部とを電子工業用シクロヘキサノン（関東化
学製）９８０質量部に溶解乃至分散させた塗布液を用いて正孔注入層を形成したこと以外
は、実施例１と同様にして有機電界発光素子を作製した。
【００８８】
（比較例６）
　実施例１において、アリールアミン誘導体：ＰＴＰＤＥＳ－２を１０質量部と、燐光発
光材料：前記構造式（２）を１０質量部とを電子工業用シクロヘキサノン（関東化学製）
９８０質量部に溶解乃至分散させた塗布液を用いて正孔注入層を形成したこと以外は、実
施例１と同様にして有機電界発光素子を作製した。
【００８９】
（比較例７）
　実施例１において、アリールアミン誘導体としての前記構造式（４）で表される化合物
（Ｍｗ＝８，０００）１０.４質量部と、燐光発光材料としての前記構造式（２）で表さ
れる化合物２．６質量部とを電子工業用キシレン（関東化学製）９８７質量部に溶解乃至
分散させた塗布液を用いて正孔輸送層を形成したこと以外は、実施例１と同様にして有機
電界発光素子を作製した。
【００９０】
（比較例８）
　実施例１において、アリールアミン誘導体としての前記構造式（４）で表される化合物
（Ｍｗ＝８，０００）８．０６質量部と、燐光発光材料としての前記構造式（２）で表さ
れる化合物２．６質量部と、ホスト材料としての前記構造式（６）で表される化合物２.
３４質量部とを電子工業用キシレン（関東化学製）９８７質量部に溶解乃至分散させた塗
布液を用いて正孔輸送層を形成したこと以外は、実施例１と同様にして有機電界発光素子
を作製した。
【００９１】
（比較例９）
　実施例１１において、正孔注入層がＰＴＰＤＥＳのみで形成された以外には、実施例１
１と同様に有機電界発光素子を作製した。
【００９２】
（評価）
　実施例１～１３及び比較例１～９で用いた燐光発光材料について、以下のようにして、
飽和溶解度、及び熱分解温度を測定した。
【００９３】
＜飽和溶解度の測定＞
　溶媒としてシクロヘキサノンを用い、実施例１～１３及び比較例１～９で用いた燐光発
光材料（Ｉｒ錯体）の飽和溶液、及び濃度の異なる検量線溶液（０．０５ｗｔ％、０．１
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ｗｔ％）を作製し、各溶液の吸光度を分光光度計（島津製作所、商品名「ＵＶ－３６００
」）により測定し、吸光度の比から、Ｉｒ錯体の飽和溶解度を測定した。結果を表１に示
す。
【００９４】
＜熱分解温度の測定＞
　前記Ｉｒ錯体の飽和溶液を、示差熱熱重量同時測定装置（エスアイアイ・ナノテクノロ
ジー株式会社、商品名「ＥＸＳＴＡＲ　ＴＧ／ＤＴＡ６０００」）を用いて、窒素雰囲気
中で、昇温レート１０℃／ｍｉｎで５００℃まで昇温し、重量変化を測定した。このとき
１％重量変化した温度を熱分解温度とした。結果を表１に示す。
【００９５】
【表１】

【００９６】
　表１の結果より、異なる配位子を複数有するＩｒ錯体とすることで、高い溶解性を示す
ことが明らかになった。特に、前記構造式（７）のように、Ｃ，Ｎでのみ配位する錯体で
は、顕著に高い溶解性を示した。かつ、溶解性の高いａｃａｃ錯体である前記構造式（２
）に比べ、熱分解温度が高く、安定性に優れることが明らかになった。
【００９７】
　次に、表２に示す作製した実施例１～１３及び比較例１～９の有機電界発光素子につい
て、以下のようにして、外部量子効率、及びＴｕｒｎ　Ｏｎ電圧（発光開始電圧）を測定
した。
　なお、実施例３における燐光発光材料の各層における濃度は、２次イオン質量分析によ
りＩｒ元素の濃度プロファイルを測定した。また、ホスト材料については、燐光発光材料
と同様に下層へ浸透しているものと判断した。
【００９８】
＜外部量子効率の測定＞
　東陽テクニカ株式会社製ソースメジャーユニット２４００を用いて、直流電圧を各素子
に印加し、発光させた。発光スペクトル・輝度はトプコン社製スペクトルアナライザーＳ
Ｒ－３を用いて測定し、これらの数値をもとに電流が１０ｍＡ／ｃｍ２における外部量子
効率を輝度換算法により算出した。結果を表３及び表４に示す。
　なお、表３では、比較例２を基準とし、前記基準以外の実施例、比較例は、前記基準と
した比較例２の外部量子効率を１として、それに対する相対値を示した。
　また、表３における「積層塗布」では、「可」が正孔注入層上に正孔輸送層を塗布形成
可能であることを示し、「不可」が正孔注入層上に正孔輸送層を塗布形成可能でないこと
を示す。表４は、実施例１１～１３及び比較例９における外部量子効率の実測値を示す。
【００９９】
＜Ｔｕｒｎ　Ｏｎ電圧の測定＞
　ソースメーター２４００（ケースレーインスツルメンツ株式会社製）を用いて、電流密
度：０．０２５ｍＡ／ｃｍ２を通電したときの、電圧を測定した。
【０１００】
＜Ｔｕｒｎ　Ｏｎ電圧の評価＞
　比較例１のＴｕｒｎ　Ｏｎ電圧を基準として、基準より高いか低いかを評価した。結果
を表３及び表４に示す。
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【０１０１】
【表２】

【０１０２】
【表３】
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【０１０３】
【表４】

【０１０４】
　表３より、正孔注入層における燐光発光材料の含有量が１０質量％以上５０質量％未満
であり、正孔輸送層における燐光発光材料の濃度が、正孔注入層よりも低く、発光層にお
ける燐光発光材料の濃度が、正孔注入層よりも低く、かつ正孔輸送層よりも高い実施例１
～１３は、比較例１～９よりも外部量子効率が高いことが分かった。
　また、表３より、発光層を塗布により形成した実施例３では、正孔輸送層において、燐
光発光材料濃度及びホスト材料濃度に勾配があることが分かった。
　また、表３より、正孔注入層の燐光発光材料濃度が５０％を超えると、正孔輸送層を塗
布により形成する際に、正孔注入層が正孔輸送層の塗布液に溶解していまい、積層塗布が
できないことが分かった。
　また、燐光発光材料として前記構造式（１）で表された化合物を用いると、該化合物は
塗布に用いる溶媒に対して溶解性が低いため、凝集して、ダークスポットが発生した。こ
こで、ダークスポットとは、光らない領域のことである。
　また、燐光発光材料としてＦｉｒｐｉｃを用いた有機電界発光素子の耐久性は低かった
。なお、耐久性の評価は、定電流駆動により、初期輝度１，０００ｃｄ／ｍ２輝度が半減
する時間を測定することで行った。
　表４においても、正孔注入層中に燐光発光材料を混合すると、外部量子効率の向上と
Ｔｕｒｎ　Ｏｎ電圧が低下し、特に正孔輸送層にも燐光発光材料を混合することで、より
性能が向上することが分かった。また、ニトリル基を有するホストを用いると、より性能
が向上することが分かった。
【産業上の利用可能性】
【０１０５】
　本発明の有機電界発光素子は、優れた発光効率と発光寿命を両立することができるので
、例えば、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、光通信などに好適に用いられる。
【符号の説明】
【０１０６】
　　　１　　　基板
　　　２　　　陽極
　　　３　　　正孔注入層
　　　４　　　正孔輸送層
　　　５　　　発光層
　　　６　　　電子輸送層
　　　７　　　電子注入層
　　　８　　　陰極
　　１０　　　有機電界発光素子
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