
(57)【要約】

エレクトロルミネッセンス物質は、構造式(I)に示した

、1-フェニル-3-メチル-4-トリメチルアセチル-ピラゾ

ール-5-オン（ 1-phenyl-3-methyl-4-trimethylacetyl-

pyrazol-5-one ）である。構造式(I)の化合物をルミネ

ッセンス層に含むエレクトロルミネッセンス装置も、本

発明の一部である。
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 下 記 構 造 式 を 持 つ エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 で あ っ て 、

【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　

式 中 の Mは ア ル ミ ニ ウ ム 以 外 の 金 属 、 nは Mの 原 子 価 、 R 1 お よ び R 2  お よ び R 3  は 、 水 素 、 ヒ
ド ロ カ ル ビ ル 基 、 置 換 あ る い は 非 置 換 脂 肪 族 置 換 基 に 置 換 さ れ た ま た は 非 置 換 の 芳 香 族 基
、 複 素 環 お よ び 多 環 構 造 、 ト リ フ ル オ ロ メ チ ル 基 の よ う な フ ル オ ロ カ ー ボ ン 、 フ ッ 素 の よ
う な ハ ロ ゲ ン 、 チ オ フ ェ ニ ル 基 ま た は ニ ト リ ル 、 の う ち か ら 選 ば れ る 、 同 一 ま た は 異 な る
基 で あ っ て 、 R 1 お よ び R 3  は 、 環 構 造 を と る こ と が で き 、 ま た 、 R 1  , R 2 お よ び R 3  は 、 ス
チ レ ン の よ う な モ ノ マ ー と 共 重 合 す る こ と が で き る 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 。
【 請 求 項 ２ 】
　 Mが ガ リ ウ ム 、 イ ン ジ ウ ム 、 ゲ ル マ ニ ウ ム 、 ス ズ (II)、 ス ズ (IV)、 ア ン チ モ ン (II)、 ア
ン チ モ ン (IV)、 鉛 (II)、 鉛 (IV)、 お よ び 、 例 え ば マ ン ガ ン 、 鉄 、 ル テ ニ ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム
、 コ バ ル ト 、 ニ ッ ケ ル 、 パ ラ ジ ウ ム (II)、 パ ラ ジ ウ ム (IV)、 白 金 (II)、 白 金 (IV)、 カ ド ミ
ウ ム 、 ク ロ ム 、 チ タ ン 、 バ ナ ジ ウ ム 、 ジ ル コ ニ ウ ム 、 タ ン タ ル 、 モ リ ブ デ ン 、 ロ ジ ウ ム 、
イ リ ジ ウ ム 、 チ タ ン 、 ニ オ ブ 、 ス カ ン ジ ウ ム ま た は イ ッ ト リ ウ ム で あ る 異 な る 原 子 価 状 態
の 第 一 、 第 二 、 第 三 遷 移 金 属 グ ル ー プ の 金 属 で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ 記 載 の 化
合 物 。
【 請 求 項 ３ 】
　 下 記 構 造 式 を 持 つ 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 で あ っ て 、
　 　 　 　 　  (Lα ) n M ←  L p
式 中 の Lα は 明 細 書 中 の 構 造 式 (II)で あ り 、 Mは 金 属 、 nは Mの 原 子 価 、 L p は 中 性 配 位 子 で あ
る エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 。
【 請 求 項 ４ 】
　 基 L p が 、 明 細 書 中 の 構 造 式 (III)、 (IV)、 (V)、 (VI)、 (VII)、 (VIII)、 (IX)、 (X)、 及 び
図 11～ 15の 化 合 物 か ら 選 ば れ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ３ 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ
ン ス 化 合 物 。
【 請 求 項 ５ 】
　 Mが ガ リ ウ ム 、 イ ン ジ ウ ム 、 ア ル ミ ニ ウ ム 、 ゲ ル マ ニ ウ ム 、 ス ズ (II)、 ス ズ (IV)、 ア ン
チ モ ン (II)、 ア ン チ モ ン (IV)、 鉛 (II)、 鉛 (IV)、 お よ び 、 例 え ば マ ン ガ ン 、 鉄 、 ル テ ニ ウ
ム 、 オ ス ミ ウ ム 、 コ バ ル ト 、 ニ ッ ケ ル 、 パ ラ ジ ウ ム (II)、 パ ラ ジ ウ ム (IV)、 白 金 (II)、 白
金 (IV)、 カ ド ミ ウ ム 、 ク ロ ム 、 チ タ ン 、 バ ナ ジ ウ ム 、 ジ ル コ ニ ウ ム 、 タ ン タ ル 、 モ リ ブ デ
ン 、 ロ ジ ウ ム 、 イ リ ジ ウ ム 、 チ タ ン 、 ニ オ ブ 、 ス カ ン ジ ウ ム 、 ま た は イ ッ ト リ ウ ム で あ る
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異 な る 原 子 価 の 第 一 、 第 二 、 第 三 遷 移 金 属 グ ル ー プ の 金 属 で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求
項 ３ 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 。
【 請 求 項 ６ 】
　 (i) 第 一 電 極 、 (ii) 請 求 項 １ ま た は ２ に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 の 層
を 含 む エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 層 、 (iii) 第 二 電 極 、 を 含 む 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン
ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ７ 】
　 Mが ガ リ ウ ム 、 イ ン ジ ウ ム 、 ゲ ル マ ニ ウ ム 、 ス ズ (II)、 ス ズ (IV)、 ア ン チ モ ン (II)、 ア
ン チ モ ン (IV)、 鉛 (II)、 鉛 (IV)、 お よ び 、 例 え ば マ ン ガ ン 、 鉄 、 ル テ ニ ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム
、 コ バ ル ト 、 ニ ッ ケ ル 、 パ ラ ジ ウ ム (II)、 パ ラ ジ ウ ム (IV)、 白 金 (II)、 白 金 (IV)、 カ ド ミ
ウ ム 、 ク ロ ム 、 チ タ ン 、 バ ナ ジ ウ ム 、 ジ ル コ ニ ウ ム 、 タ ン タ ル 、 モ リ ブ デ ン 、 ロ ジ ウ ム 、
イ リ ジ ウ ム 、 チ タ ン 、 ニ オ ブ 、 ス カ ン ジ ウ ム 、 ま た は イ ッ ト リ ウ ム で あ る 異 な る 原 子 価 の
第 一 、 第 二 、 第 三 遷 移 金 属 グ ル ー プ の 金 属 で あ り 、 及 び 、 R 3 が フ ェ ニ ル 基 も し く は 置 換 フ
ェ ニ ル 基 で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ６ 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ８ 】
　 (i) 第 一 電 極 、 (ii) 請 求 項 ３ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス
化 合 物 の 層 を 含 む エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 層 、 (iii) 第 二 電 極 、 を 含 む 、 エ レ ク ト ロ ル
ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ９ 】
　 前 記 第 一 電 極 と 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 錯 体 層 と の 間 に 、 正 孔 伝 送 物 質 が 在 る こ
と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ６ ～ ８ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 前 記 第 二 電 極 と 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 錯 体 層 と の 間 に 、 電 子 伝 送 物 質 が 在 る こ
と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ６ ～ ９ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 (i) 第 一 電 極 、 (ii) 正 孔 伝 送 物 質 層 、 (iii) 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ
レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 を 含 む エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 層 、 (iv) 電 子 伝 送 物 質
層 、 及 び (v) 第 二 電 極 、 を 含 む 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 前 記 正 孔 伝 送 層 が 、 芳 香 族 ア ミ ン 錯 体 で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ １ 記 載 の エ レ
ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 前 記 正 孔 伝 送 層 が 、 ポ リ (ビ ニ ル カ ル バ ゾ ー 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  （ TPD） 、 ポ リ ア ニ リ ン 、 ま た は 置 換 ポ リ ア
ニ リ ン 、 か ら 構 成 さ れ て い る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ９ 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン
ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 前 記 正 孔 伝 送 層 が 、 明 細 書 中 の 構 造 式 (XI)あ る い は (XII)、 ま た は 図 1～ 4の 構 造 式 を 持
つ こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ９ 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 前 記 正 孔 伝 送 層 が 、 明 細 書 中 で 記 述 し た 共 役 ポ リ マ ー で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項
９ 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ６ 】
　 前 記 正 孔 伝 送 層 が 、 ポ リ (p-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン )-PPV、 お よ び 、 PPV、 ポ リ (2,5 ジ ア ル
コ キ シ フ ェ ニ レ ン  ビ ニ レ ン )、 ポ リ (2-メ ト キ シ -5-(2-メ ト キ シ ペ ン チ ル オ キ シ -1,4-フ ェ
ニ レ ン ビ ニ レ ン )、 ポ リ (2-メ ト キ シ ペ ン チ ル オ キ シ )-1,4-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン )、 ポ リ (2-
メ ト キ シ -5-(2-ド デ シ ル オ キ シ -1,4-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン )、 及 び 、 ア ル コ キ シ 基 、 ポ リ フ
ル オ レ ン 、 オ リ ゴ フ ル オ レ ン 、 ポ リ フ ェ ニ レ ン 、 オ リ ゴ フ ェ ニ レ ン 、 ポ リ ア ン ト ラ セ ン 、
オ リ ゴ ア ン ト ラ セ ン 、 ポ リ チ オ フ ェ ン 、 オ リ ゴ チ オ フ ェ ン に 可 溶 で あ る と こ ろ の 長 鎖 を 有
す る 少 な く と も ひ と つ の ア ル コ キ シ 基 を 持 つ 他 の ポ リ (2,5 ジ ア ル コ キ シ フ ェ ニ レ ン ビ ニ
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レ ン )、 を 含 む コ ポ リ マ ー 、 か ら 選 ば れ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ９ 記 載 の エ レ ク ト ロ
ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ７ 】
　 前 記 正 孔 伝 送 物 質 お よ び 前 記 発 光 金 属 化 合 物 が 、 前 記 正 孔 伝 送 物 質 5～ 95%に 対 し て 前 記
発 光 金 属 化 合 物 が 95～ 5%の 比 率 で 混 合 さ れ て 一 層 を 成 し て い る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項
９ ～ １ ６ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ８ 】
　 前 記 電 子 伝 送 物 質 が 、 金 属 キ ノ ラ ー ト ま た は 図 5の 物 質 で あ る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求
項 １ ０ ～ １ ７ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 １ ９ 】
　 前 記 金 属 キ ノ ラ ー ト が 、 リ チ ウ ム キ ノ ラ ー ト 、 ナ ト リ ウ ム キ ノ ラ ー ト 、 カ リ ウ ム キ ノ ラ
ー ト 、 亜 鉛 キ ノ ラ ー ト 、 マ グ ネ シ ウ ム キ ノ ラ ー ト 、 ま た は ア ル ミ ニ ウ ム キ ノ ラ ー ト 、 で あ
る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 １ ８ 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
　 前 記 電 子 伝 送 物 質 お よ び 前 記 発 光 金 属 化 合 物 が 、 前 記 電 子 伝 送 物 質 5～ 95%に 対 し て 前 記
発 光 金 属 化 合 物 が 95～ 5%の 比 率 で 混 合 さ れ て 一 層 を 成 し て い る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項
１ ０ ～ １ ９ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ２ １ 】
　 前 記 ア ノ ー ド お よ び ／ ま た は カ ソ ー ド が 、 結 晶 シ リ コ ン の 基 層 上 に 構 成 さ れ 、 か つ 、 前
記 基 層 の 表 面 が 、 研 磨 さ れ も し く は 均 さ れ る こ と に よ っ て 、
電 極 ま た は エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 の 析 出 前 に 平 滑 な 表 面 と さ れ て い る こ と を 特
徴 と す る 、 請 求 項 ６ ～ ２ ０ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
　 前 記 ア ノ ー ド お よ び ／ ま た は カ ソ ー ド が 、 平 滑 で な い 結 晶 シ リ コ ン の 基 層 上 に 構 成 さ れ
て い る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ６ ～ ２ １ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ
ン ス デ バ イ ス 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
　 前 記 第 一 電 極 上 に フ タ ロ シ ア ニ ン 銅 の 層 が 在 り 、 か つ 前 記 第 二 電 極 上 に フ ッ 化 リ チ ウ ム
の 層 が 在 る こ と を 特 徴 と す る 、 請 求 項 ６ ～ ２ ２ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ
ッ セ ン ス デ バ イ ス 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 願 発 明 は 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 お よ び エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 を 含
む 装 置 に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 電 流 が 流 れ た と き に 発 光 す る 物 質 は 公 知 で あ り 、 デ ィ ス プ レ イ に 広 範 囲 で 応 用 さ れ て い
る 。 液 晶 デ バ イ ス と 、 無 機 半 導 体 シ ス テ ム に 基 づ い た デ バ イ ス と は 広 範 囲 で 用 い ら れ て い
る が 、 こ れ ら は 高 い エ ネ ル ギ ー 消 費 、 製 造 時 の 高 コ ス ト 、 低 い 量 子 効 率 お よ び フ ラ ッ ト パ
ネ ル デ ィ ス プ レ イ を つ く る こ と が で き な い と い う 見 地 に 鑑 み て 不 利 で あ る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 有 機 ポ リ マ ー は エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス に お い て 有 用 で あ る と の 提 案 が な さ
れ て き た が 、 純 色 が 得 ら れ な い こ と 、 製 造 コ ス ト が 高 い こ と お よ び 比 較 的 低 い 効 率 で あ る
こ と が 問 題 で あ っ た 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 提 案 さ れ た 別 の 化 合 物 と し て は 、 ア ル ミ ニ ウ ム キ ノ ラ ー ト （ aluminium quinolate） が
あ る が 、 色 の 差 を 得 る た め に は 添 加 共 存 物 質 （ ド ー パ ン ト ） （ dopants） が 必 要 な こ と 、
お よ び 比 較 的 低 い 効 率 で あ る こ と が 問 題 で あ っ た 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
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　 特 許 出 願  WO98/58037号 は 、 特 性 と よ り よ い 結 果 を 保 証 す る エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス
デ バ イ ス に お い て 用 い る こ と が で き る ラ ン タ ノ イ ド 錯 体 の 範 囲 を 開 示 し て い る 。 特 許 出 願
 PCT/GB98/01773号 , PCT/GB99/03619号 , PCT/GB99/04030号 , PCT/GB99/04024号 , PCT/GB9
9/04028号 , PCT/GB00/00268号  に お い て 、 希 土 類 元 素 の キ レ ー ト を 用 い た エ レ ク ト ロ ル ミ
ネ ッ セ ン ス 錯 体 、 構 造 お よ び デ バ イ ス が 開 示 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 従 来 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 金 属 錯 体 は 、 希 土 類 元 素 、 遷 移 金 属 、 ラ ン タ ノ イ ド ま
た は ア ク チ ノ イ ド に 基 づ く も の 、 あ る い は ア ル ミ ニ ウ ム キ ノ ラ ー ト の よ う な キ ノ ラ ー ト で
あ っ た 。
【 発 明 の 開 示 】
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 わ れ わ れ は 、 希 土 類 元 素 、 遷 移 金 属 、 ラ ン タ ノ イ ド ま た は ア ク チ ノ イ ド を 含 ま な い エ レ
ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 を 発 明 し た 。
　 本 発 明 で は 、 以 下 の 構 造 式 を 持 つ エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 Mは ア ル ミ ニ ウ ム 以 外 の 金 属 、 nは Mの 原 子 価 で あ っ て 、 R 1 , R 2 お よ び R 3  は 、 水 素
、 炭 化 水 素 基 、 置 換 あ る い は 非 置 換 脂 肪 族 置 換 基 に 置 換 さ れ た ま た は 非 置 換 の 芳 香 族 基 、
複 素 環 お よ び 多 環 構 造 、 ト リ フ ル オ ロ メ チ ル 基 の よ う な フ ル オ ロ カ ー ボ ン 、 フ ッ 素 の よ う
な ハ ロ ゲ ン 、 チ オ フ ェ ニ ル 基 ま た は ニ ト リ ル 、 の う ち か ら 選 ば れ る 、 同 一 ま た は 異 な る 基
で あ っ て 、 R 1 お よ び R 3  は 、 環 構 造 を と る こ と が で き 、 ま た 、 R 1  , R 2 お よ び R 3  は 、 ス チ
レ ン の よ う な モ ノ マ ー と 共 重 合 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 構 造 式 (I) の 化 合 物 は 、 以 下 の 錯 体 を 形 成 す る 、 L p の よ う な 中 性 配 位 子 を 配 位 す る こ と
が で き る 。
　 　 　 　  (Lα ) n M ←  L p
こ こ で 、 Lα は 、 下 の 構 造 式 で あ る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
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【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 Mは 金 属 、 nは Mの 原 子 価 、 L p は 中 性 配 位 子 で あ る 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 基  L p は 、 以 下 か ら 選 択 す る こ と が で き 、
【 ０ ０ １ ２ 】
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
そ れ ぞ れ の  Ph は 、 フ ェ ニ ル （ OPNP） 基 ま た は 置 換 フ ェ ニ ル 基 、 他 の 置 換 ま た は 非 置 換 芳
香 族 基 、 置 換 ま た は 非 置 換 複 素 環 も し く は 多 環 基 、 ナ フ チ ル 基 や ア ン ト ラ セ ン 基 や フ ェ ナ
ン ト レ ン 基 や ピ レ ン 基 の よ う な 置 換 ま た は 非 置 換 縮 合 多 環 芳 香 族 基 、 か ら 選 ぶ こ と が で き
る 、 同 一 ま た は 異 な る 基 で あ る 。 前 記 の 置 換 基 は 、 例 え ば 、 ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、
ア ル コ キ シ 基 、 芳 香 族 基 、 複 素 環 基 、 多 環 基 、 フ ッ 素 の よ う な ハ ロ ゲ ン 基 、 シ ア ノ 基 、 ア
ミ ノ 基 で あ る 。 置 換 ア ミ ノ 基 な ど 。 図 8お よ び 図 9に 示 し た 例 で は 、 R, R 1  , R 2 , R 3 お よ び
 R 4  は 、 水 素 、 炭 化 水 素 基 、 置 換 ま た は 非 置 換 芳 香 族 基 、 複 素 環 基 、 多 環 基 、 ト リ フ ル オ
ロ メ チ ル 基 の よ う な フ ル オ ロ カ ー ボ ン 、 フ ッ 素 の よ う な ハ ロ ゲ ン 基 、 チ オ フ ェ ニ ル 基 、 か
ら 選 ぶ こ と が で き る 同 一 ま た は 異 な る 基 で あ っ て 、 R 1 , R 2 , R 3 お よ び  R 4  は 、 置 換 ま た は
非 置 換 縮 合 芳 香 族 環 、 複 素 環 も し く は 多 環 構 造 を 形 成 す る こ と が で き 、 ま た 、 ス チ レ ン の
よ う な モ ノ マ ー と 共 重 合 す る こ と が で き る 。 R, R 1  , R 2  , R 3 お よ び  R 4  は 、 さ ら に ビ ニ
ル 基 や 下 の よ う な 基 と い っ た 非 飽 和 ア ル キ レ ン 基 で あ る こ と も で き る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 　 　 　  -C-CH 2  =CH 2  -R
こ こ で 、 Rは 上 述 し た も の で あ る 。
　 L p は ま た 以 下 の 構 造 式 で あ る こ と も で き 、
【 ０ ０ １ ４ 】

10

20

30

40

(6) JP 2006-509008 A 2006.3.16



【 化 ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　

こ こ で R 1  , R 2 お よ び  R 3  は 、 上 述 し た も の で あ っ て 、 例 え ば 図 10に 示 す バ ソ フ ェ ン （ bat
hophen） で あ り 、 こ の Rは 、 上 述 し た も の 、 ま た は 以 下 の も の で あ っ て 、
【 ０ ０ １ ５ 】
【 化 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　

こ こ で R 1  , R 2 , お よ び R 3  は 上 述 し た も の で あ る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 L p は 、 ま た 、
【 ０ ０ １ ７ 】
【 化 ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　

で あ っ て 、 こ こ で Phは 上 述 し た も の で あ る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 L p キ レ ー ト の 他 の 例 と し て は 、 図 群 11に 示 し た も の 、 図 群 12に 示 す フ ル オ レ ン （ fluore
ne） な ら び に フ ル オ レ ン 誘 導 体 、 お よ び 図 13～ 15に 示 し た 構 造 の 化 合 物 、 が あ る 。
　 本 発 明 は ま た 、 (i) 第 一 電 極 、 (ii) 構 造 式 (I)の 錯 体 の 層 を 含 む エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ
ン ス 層  (iii) 第 二 電 極 、 を 含 む エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス も 提 供 す る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 R 1 お よ び ／ ま た は  R 2 お よ び ／ ま た は  R 3  の 例 は 、 脂 肪 族 ・ 芳 香 族 ・ 複 素 環 の ア ル コ キ

10

20

30

40

50

(7) JP 2006-509008 A 2006.3.16



シ 基 お よ び ア リ ー ル オ キ シ 基 お よ び カ ル ボ キ シ 基 、 置 換 ま た は 置 換 フ ェ ニ ル 基 、 フ ル オ ロ
フ ェ ニ ル 基 、 ビ フ ェ ニ ル 基 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 基 、 ア ン ト ラ セ ン 基 、 ナ フ チ ル 基 、 フ ル オ レ
ン 基 、 t-ブ チ ル 基 の よ う な ア ル キ ル 基 、 カ ル バ ゾ ー ル の よ う な 複 素 環 基 、 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 R 1 お よ び  R 2  は 、 Ph 1  お よ び Ph 2  で あ る こ と が 好 ま し く 、 Ph 1  お よ び Ph 2  の う ち 少 な く
と も ひ と つ は 、 置 換 ま た は 非 置 換 芳 香 族 化 合 物 で あ っ て 、 そ の 他 の Ph基 は 、 水 素 、 置 換 ま
た は 非 置 換 脂 肪 族 基 と い っ た 置 換 ま た は 非 置 換 ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 、 置 換 ま た は 非 置 換 芳 香
族 基 、 複 素 環 ま た は 多 環 構 造 、 ト リ フ ル オ ロ メ チ ル 基 の よ う な フ ル オ ロ カ ー ボ ン 、 フ ッ 素
の よ う な ハ ロ ゲ ン 基 、 置 換 ま た は 非 置 換 縮 合 環 芳 香 族 基 、 複 素 環 ま た は 多 環 構 造 、 か ら 選
ぶ こ と が で き る 、 ま た 、 ス チ レ ン 、 ト リ フ ル オ ロ メ チ ル 基 の よ う な フ ル オ ロ カ ー ボ ン 、 フ
ッ 素 の よ う な ハ ロ ゲ ン 、 と い っ た モ ノ マ ー と 共 重 合 さ せ る こ と が で き る 。 例 は 、 脂 肪 族 基
、 芳 香 族 環 ・ 複 素 環 状 の ア ル コ キ シ 基 、 ア リ ル オ キ シ 基 お よ び カ ル ボ キ シ 基 、 置 換 ま た は
置 換 フ ェ ニ ル 基 、 フ ル オ ロ フ ェ ニ ル 基 、 ビ フ ェ ニ ル 基 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 基 、 ア ン ト ラ セ ン
基 、 ナ フ チ ル 基 、 フ ル オ レ ン 基 、 t-ブ チ ル 基 の よ う な ア ル キ ル 基 、 カ ル バ ゾ ー ル の よ う な
複 素 環 基 、 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 好 ま し く は 、 R 1 は メ チ ル 基 で あ り 、 R 2 は 以 下 の 構 造 式 の も の で あ る 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
【 化 ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　 好 ま し い 物 質 は 、 ア ル ミ ニ ウ ム 以 外 の 金 属 で あ り 、 例 え ば 、 ガ リ ウ ム 、 イ ン ジ ウ ム 、 ゲ
ル マ ニ ウ ム 、 ス ズ (II)、 ス ズ (IV)、 ア ン チ モ ン (II)、 ア ン チ モ ン (IV)、 鉛 (II)、 鉛 (IV)、
お よ び 、 マ ン ガ ン 、 鉄 、 ル テ ニ ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム 、 コ バ ル ト 、 ニ ッ ケ ル 、 パ ラ ジ ウ ム (II)
、 パ ラ ジ ウ ム (IV)、 白 金 (II)、 白 金 (IV)、 カ ド ミ ウ ム 、 ク ロ ム 、 チ タ ン 、 バ ナ ジ ウ ム 、 ジ
ル コ ニ ウ ム 、 タ ン タ ル 、 モ リ ブ デ ン 、 ロ ジ ウ ム 、 イ リ ジ ウ ム 、 チ タ ン 、 ニ オ ブ 、 ス カ ン ジ
ウ ム 、 イ ッ ト リ ウ ム と い っ た 異 な る 原 子 価 の 第 一 、 第 二 、 第 三 遷 移 金 属 グ ル ー プ の 金 属 で
あ り 、 ま た 、 R 3 は フ ェ ニ ル 基 も し く は 置 換 フ ェ ニ ル 基 で あ る の が 好 ま し い 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 透 明 な 基 層 上 に 正 孔 伝 送 層 （ hole transmitting layer） が 置 か れ る の が 好 ま し く 、 ま
た 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 が 前 記 の 正 孔 伝 送 層 上 に 置 か れ る の が 好 ま し い 。 前 記
正 孔 伝 送 層 は 、 正 孔 （ ホ ー ル ） （ holes） を 伝 送 し 、 か つ 電 子 を 堰 き 止 め る た め 、 こ れ に
よ っ て 、 正 孔 と 再 結 合 し て い な い 電 子 の 、 電 極 内 の 移 動 が 妨 げ ら れ る 。 し た が っ て 前 記 の
キ ャ リ ア ー の 再 結 合 は 、 主 に 発 光 層 （ the emitter layer） で 起 こ る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 正 孔 伝 送 層 は 、 ポ リ マ ー エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス に 配 さ れ た 小 さ い 分 子 内 、
お よ び 希 土 類 金 属 錯 体 に 基 づ く エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス で 使 用 で き 、 な ら び に
、 任 意 の 公 知 の フ ィ ル ム 状 の 正 孔 伝 送 物 質 が 使 用 で き る 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 正 孔 伝 送 層 は 、 ポ リ マ ー エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス 内 で 使 用 で き 、 ま た 、 任 意
の 公 知 の フ ィ ル ム 状 の 正 孔 伝 送 物 質 が 使 用 で き る 。
　 前 記 の 正 孔 伝 送 層 は 、 ポ リ (ビ ニ ル カ ル バ ゾ ー ル )（  poly(vinylcarbazole) ） 、 N,N'-
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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  （ TPD ；  N,
N'-bis(3-methylphenyl)-1,1'-biphenyl-4,4'-diamine ） 、 ア ミ ノ 置 換 芳 香 族 化 合 物 の 非
置 換 ま た は 置 換 ポ リ マ ー 、 ポ リ ア ニ リ ン 、 置 換 ポ リ ア ニ リ ン 、 ポ リ チ オ フ ェ ン 、 置 換 ポ リ
チ オ フ ェ ン 、 ポ リ シ ラ ン 、 な ど と い っ た 芳 香 族 ア ミ ン 錯 体 の フ ィ ル ム か ら つ く ら れ る 。 ポ
リ ア ニ リ ン の 例 と し て は 、 以 下 の も の の ポ リ マ ー で あ っ て 、
【 ０ ０ ２ ６ 】
【 化 ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 Rは 、 オ ル ト 位 ま た は メ タ 位 で あ る 水 素 、 炭 素 数 1～ 18の ア ル キ ル 基 、 炭 素 数 1～ 6
の ア ル コ キ シ 基 、 ア ミ ノ 基 、 ク ロ ロ 基 、 ブ ロ モ 基 、 ヒ ド ロ キ シ ル 基 、 ま た は 下 に 示 す 基 で
あ っ て 、
【 ０ ０ ２ ７ 】
【 化 １ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 Rは ア ル キ ル 基 ま た は ア リ ー ル 基 、 R'は 水 素 、 炭 素 数 1～ 6の ア ル キ ル 基 、 ま た は
、 少 な く と も ひ と つ の 上 述 し た 構 造 式 (I)の 他 の モ ノ マ ー を 持 つ ア リ ー ル 基 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 本 発 明 で 用 い ら れ る ポ リ ア ニ リ ン は 、 下 の 一 般 的 な 構 造 式 を 持 ち 、
【 ０ ０ ２ ９ 】
【 化 １ １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 pは 1か ら 10ま で の 数 、 nは 1か ら 20ま で の 数 で あ り 、 Rは 上 の 記 述 で 定 義 さ れ た も
の 、 Xは 、 Cl、 Br、 SO 4  、 BF 4  、 PF 6  、 H 2 PO 3  、 H 2 PO 4  、 ア リ ー ル ス ル ホ ナ ー ト 、 ア レ ー
ン ジ カ ル ボ キ シ ラ ー ト 、 ポ リ ス チ レ ン ス ル ホ ナ ー ト 、 ポ リ ア ク リ レ ー ト ア ル キ ル ス ル ホ ナ
ー ト 、 ビ ニ ル ス ル ホ ナ ー ト 、 ビ ニ ル ベ ン ゼ ン ス ル ホ ナ ー ト 、 セ ル ロ ー ス ス ル ホ ナ ー ト 、 シ
ョ ウ ノ ウ ス ル ホ ナ ー ト 、 セ ル ロ ー ス ス ル フ ァ ー ト 、 ま た は 過 フ ッ 化 ポ リ ア ニ オ ン 、 か ら 選
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ぶ こ と が 好 ま し い ア ニ オ ン で あ る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 ア リ ー ル ス ル ホ ナ ー ト の 例 は 、 p-ト ル エ ン ス ル ホ ナ ー ト 、 ベ ン ゼ ン ス ル ホ ナ ー ト 、 9,10
-ア ン ト ラ キ ノ ン -ス ル ホ ナ ー ト （  9,10-anthraquinone-sulphonate ） 、 ア ン ト ラ セ ン ス
ル ホ ナ ー ト で あ り 、 ま た 、 ア レ ー ン ジ カ ル ボ キ シ ラ ー ト の 例 は 、 フ タ ラ ー ト で あ り 、 ア レ
ー ン ジ カ ル ボ キ シ ラ ー ト の 例 は 、 ベ ン ゾ ア ー ト で あ る 。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 わ れ わ れ は 、 ポ リ ア ニ リ ン の よ う な ア ミ ノ 置 換 芳 香 族 化 合 物 の 非 置 換 ま た は 置 換 ポ リ マ
ー の 、 プ ロ ト ン 化 さ れ た ポ リ マ ー は 、 蒸 着 が 難 し い も し く は 蒸 着 で き な い こ と を 発 見 し て
い た が 、 わ れ わ れ は 意 外 に も ア ミ ノ 置 換 芳 香 族 化 合 物 の 非 置 換 ま た は 置 換 ポ リ マ ー を 脱 プ
ロ ト ン 化 す る と 容 易 に 蒸 着 で き 、 す な わ ち 前 記 ポ リ マ ー が 蒸 着 で き る と い う こ と を 発 見 し
た 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 蒸 着 可 能 な 、 ア ミ ノ 置 換 芳 香 族 化 合 物 の 非 置 換 ま た は 置 換 ポ リ マ ー の 脱 プ ロ ト ン 化 ポ リ
マ ー を 用 い る の が 好 ま し い 。 前 記 の 脱 プ ロ ト ン 化 ア ミ ノ 置 換 芳 香 族 化 合 物 の 非 置 換 ま た は
置 換 ポ リ マ ー は 、 水 酸 化 ア ン モ ニ ウ ム や 、 水 酸 化 ナ ト リ ウ ム ま た は 水 酸 化 カ リ ウ ム と い っ
た ア ル カ リ 金 属 の 水 酸 化 物 の よ う な 、 ア ル カ リ に よ る 処 理 で 該 ポ リ マ ー を 蒸 着 す る こ と に
よ っ て 形 成 で き る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
　 プ ロ ト ン 化 の 程 度 は 、 プ ロ ト ン 化 ポ リ ア ニ リ ン の 形 成 お よ び 、 脱 プ ロ ト ン 化 に よ っ て 制
御 で き る 。 ポ リ ア ニ リ ン の 調 整 の 方 法 に つ い て は 、 文 献  A.G.MacDiarmid and A.F.Epstei
nh, Faraday Discussions, Chem Soc.88 P319 1989 に 開 示 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 前 記 ポ リ ア ニ リ ン の 伝 導 度 は 、 プ ロ ト ン 化 の 程 度 に 依 存 し 、 最 大 の 伝 導 度 と な る の は プ
ロ ト ン 化 が 40％ か ら 60％ の あ い だ 、 例 え ば 50％ 、 で あ る と き で あ る 。
　 前 記 ポ リ マ ー は 、 実 質 的 に 完 全 に 脱 プ ロ ト ン 化 さ れ る の が 好 ま し い 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 ポ リ ア ニ リ ン は 、 オ ク タ マ ー 単 位 （ octamer units） 、 す な わ ち pが 4で あ る 構 造 を と る
こ と が で き 、 例 え ば 、
【 ０ ０ ３ ６ 】
【 化 １ ２ 】
　
　
　
　
　
　 前 記 ポ リ ア ニ リ ン は 、 1x10 - 1  Siemen cm - 1  の オ ー ダ ー か 、 さ ら に そ れ 以 上 の 伝 導 度 を
持 つ こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 前 記 芳 香 環 は 、 非 置 換 で あ る か 、 ま た は 、 例 え ば エ チ ル 基 の よ う な 炭 素 数 が 1～ 20の ア
ル キ ル 基 に よ る 置 換 を す る こ と が で き る 。
　 前 記 ポ リ ア ニ リ ン は 、 ア ニ リ ン の コ ポ リ マ ー と す る こ と が で き 、 ま た 、 好 ま し い コ ポ リ
マ ー は 、 o-ア ニ シ ジ ン （ o-anisidine ） 、 m-ス ル フ ァ ニ ル 酸 、 o-ア ミ ノ フ ェ ノ ー ル と ア ニ
リ ン と の コ ポ リ マ ー 、 ま た は 、 o-ア ミ ノ フ ェ ノ ー ル 、 o-エ チ ル ア ニ リ ン 、 o-フ ェ ニ レ ン ジ
ア ミ ン と o-ト ル イ ジ ン （ o-toluidine ） と の コ ポ リ マ ー 、 ま た は 、 ア ミ ノ ア ン ト ラ セ ン の
コ ポ リ マ ー 、 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 使 用 で き る ア ミ ノ 置 換 芳 香 族 化 合 物 の 他 の ポ リ マ ー は 、 置 換 ま た は 非 置 換 の ポ リ ア ミ ノ
ナ フ タ レ ン 、 ポ リ ア ミ ノ ア ン ト ラ セ ン 、 ポ リ ア ミ ノ フ ェ ナ ン ト レ ン な ど 、 お よ び 、 他 の 縮
合 ポ リ 芳 香 族 化 合 物 、 を 含 む 。 ポ リ ア ミ ノ ア ン ト ラ セ ン お よ び そ の 合 成 方 法 は 、 米 国 特 許
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 6,153,726号 に 開 示 さ れ て い る 。 前 記 の 芳 香 環 は 、 非 置 換 で あ る か 、 ま た は 上 述 の 基 Rに
よ っ て 置 換 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
　 前 記 の ポ リ ア ニ リ ン は 、 例 え ば 真 空 蒸 着 、 ス ピ ン コ ー テ ィ ン グ 、 化 学 成 長 法 （ chemical
 deposition） 、 直 接 電 析 （ direct electrodeposition） な ど で あ る 従 来 技 術 に よ っ て 、
第 一 電 極 上 に 析 出 さ せ る こ と が で き る 。 前 記 の ポ リ ア ニ リ ン 層 の 厚 さ は 、 該 層 が 伝 導 性 を
持 ち か つ 透 明 で あ る よ う な 厚 さ で あ る の が 好 ま し く 、 好 ま し く は 20nmか ら 200nmの 範 囲 で
あ る 。 前 記 ポ リ ア ニ リ ン は 、 ド ー プ し た も の で あ っ て も な く て も よ い 。 ド ー プ し た 場 合 、
前 記 ポ リ ア ニ リ ン は 、 溶 媒 に 溶 か し て フ ィ ル ム 状 に 析 出 さ せ る こ と が で き 、 ま た 、 非 ド ー
プ の 場 合 は 、 前 記 ポ リ ア ニ リ ン は 固 体 で あ っ て 、 昇 華 さ せ て 真 空 蒸 着 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
　 そ の 他 の 正 孔 伝 送 物 質 の 構 造 式 を い く つ か 、 図 1,2,3,4お よ び 5に 示 し て お り 、 こ こ で 、
R, R 1  , R 2 お よ び R 3  は 、 水 素 、 置 換 ま た は 非 置 換 脂 肪 族 基 と い っ た 置 換 ま た は 非 置 換 炭
化 水 素 基 、 置 換 ま た は 非 置 換 芳 香 族 基 、 複 素 環 ま た は 多 環 構 造 、 ト リ フ ル オ ロ メ チ ル 基 の
よ う な フ ル オ ロ カ ー ボ ン 、 フ ッ 素 の よ う な ハ ロ ゲ ン 基 、 チ オ フ ェ ニ ル 基 、 か ら 選 ぶ こ と が
で き る 同 一 ま た は 異 な る 基 で あ っ て 、 ま た 、 R 1 , R 2 , R 3 は 、 さ ら に 、 置 換 ま た は 非 置 換 の
縮 合 環 芳 香 族 基 、 複 素 環 ま た は 多 環 構 造 で あ っ て 、 ス チ レ ン の よ う な モ ノ マ ー と 共 重 合 す
る こ と が で き る 。 Xは 、 Se、 S、 O で あ っ て 、 ま た 、 Yは 、 水 素 、 置 換 ま た は 非 置 換 脂 肪 族
基 と い っ た 置 換 ま た は 非 置 換 ヒ ド ロ カ ル ビ ル 基 、 置 換 ま た は 非 置 換 芳 香 族 基 、 複 素 環 ま た
は 多 環 構 造 、 フ ッ 素 、 ト リ フ ル オ ロ メ チ ル 基 の よ う な フ ル オ ロ カ ー ボ ン 、 フ ッ 素 の よ う な
ハ ロ ゲ ン 基 、 ま た は チ オ フ ェ ニ ル 基 も し く は ニ ト リ ル 、 と す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ １ 】
　 R 1 お よ び ／ ま た は  R 2 お よ び ／ ま た は  R 3 は 、 脂 肪 族 ・ 芳 香 族 ・ 複 素 環 の ア ル コ キ シ 基 お
よ び ア リ ー ル オ キ シ 基 お よ び カ ル ボ キ シ 基 、 置 換 ま た は 置 換 フ ェ ニ ル 基 、 ビ フ ェ ニ ル 基 、
フ ェ ナ ン ト レ ン 基 、 ア ン ト ラ セ ン 基 、 ナ フ チ ル 基 な ら び に フ ル オ レ ン 基 、 t-ブ チ ル 基 の よ
う な ア ル キ ル 基 、 カ ル バ ゾ ー ル の よ う な 複 素 環 基 を 、 含 む 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 前 記 正 孔 伝 送 物 質 は 、 任 意 の 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 と 、 前 記 エ レ ク ト ロ ル
ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 5～ 95％ に 対 し て 前 記 正 孔 伝 送 物 質 95～ 5％ の 比 率 で 混 合 す る こ と が で き
る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
　 他 に 使 用 で き る 正 孔 伝 送 物 質 は 、 共 役 ポ リ マ ー で あ る 。
　 米 国 特 許  5807627号 は 、 前 記 の エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 層 中 に 共 役 ポ リ マ ー を 持 つ エ
レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス デ バ イ ス を 開 示 し て い る 。 前 記 共 役 ポ リ マ ー と は 、 そ の 主 鎖 が 、
前 記 主 鎖 の 長 さ に 沿 っ た パ イ 被 占 分 子 軌 道 の ひ ろ が り が 完 全 に 共 役 し て い る ポ リ マ ー 、 ま
た は 、 実 質 的 に 共 役 だ が 、 共 役 が 前 記 主 鎖 に 沿 っ て ラ ン ダ ム に も し く は 一 定 に 中 断 さ れ て
い る ポ リ マ ー の い ず れ か を 指 す 。 前 記 共 役 ポ リ マ ー は 、 ホ モ ポ リ マ ー ま た は コ ポ リ マ ー と
す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 前 記 共 役 ポ リ マ ー は 、 US 5807627、 PCT/WO90/13148、 PCT/WO92/03490に 開 示 ま た は 参 照
さ れ て い る 共 役 ポ リ マ ー の う ち か ら 用 い る こ と が で き る 。
　 開 示 さ れ て い る 共 役 ポ リ マ ー は 、 ポ リ (p-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン )-PPV （  poly(p-phenyle
nevinylene)-PPV ） お よ び 、 PPVを 含 む コ ポ リ マ ー で あ る 。 他 の 好 ま し い ポ リ マ ー は 、 ポ
リ (2-メ ト キ シ -5-(2-メ ト キ シ ペ ン チ ル オ キ シ -1,4-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン ),ポ リ (2-メ ト キ
シ ペ ン チ ル オ キ シ )-1,4-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン ) （  poly(2-methoxy-5-(2-methoxypentylox
y-1,4-phenylene vinylene, poly(2-methoxypentyloxy)-1,4-phenylenevinylene) ） 、 ポ
リ (2-メ ト キ シ -5-(2-ド デ シ ル オ キ シ -1,4-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン ) （ poly(2-methoxy-5-(2-
dodecyloxy-1,4-phenylenevinylene ） と い っ た ポ リ (2,5ジ ア ル コ キ シ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ
ン ) （ poly(2,5dialkoxyghenylene vinylene) ） 、 お よ び 、 少 な く と も ひ と つ の 、 長 鎖 可
溶 ア ル コ キ シ 基 、 ポ リ フ ル オ レ ン 、 オ リ ゴ フ ル オ レ ン 、 ポ リ フ ェ ニ レ ン 、 オ リ ゴ フ ェ ニ レ
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ン 、 ポ リ ア ン ト ラ セ ン 、 オ リ ゴ ア ン ト ラ セ ン 、 ポ リ チ オ フ ェ ン 、 オ リ ゴ チ オ フ ェ ン 、 で あ
る ア ル コ キ シ 基 を 持 つ 、 他 の ポ リ (2,5ジ ア ル コ キ シ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン ) 、 で あ る 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
　 PPVの 中 で は 、 前 記 の フ ェ ニ レ ン 環 が 、 好 ま し く は メ チ ル 基 で あ る ア ル キ ル 基 、 好 ま し
く は メ ト キ シ 基 ま た は エ ト キ シ 基 で あ る ア ル コ キ シ 基 の う ち か ら 、 そ れ ぞ れ が 独 立 し て 選
ば れ る ひ と つ ま た は 複 数 の 置 換 基 を 任 意 に 持 つ こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
　 置 換 さ れ た 誘 導 体 を 含 む 、 任 意 の ポ リ (ア リ ー レ ン ビ ニ レ ン ) （  poly(arylenevinylene
) ） を 使 用 す る こ と が で き 、 ま た 、 ポ リ (p-フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン )内 の フ ェ ニ レ ン 環 は 、 ア
ン ト ラ セ ン 環 ま た は ナ フ チ レ ン 環 の よ う な 縮 合 環 系 に 置 き 換 え る こ と が で き 、 ま た 、 そ れ
ぞ れ の ポ リ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン 基 中 の ビ ニ レ ン 基 の 数 は 、 7ま た は そ れ 以 上 に 増 や す こ と
が で き る 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 前 記 の 共 役 ポ リ マ ー は 、 US 5807627 、 PCT/WO90/13148 、 PCT/WO92/03490 に 開 示 さ れ
て い る 方 法 で つ く る こ と が で き る 。
　 前 記 の 正 孔 伝 送 物 質 お よ び 発 光 金 属 化 合 物 は 、 混 合 し て ひ と つ の 層 を 形 成 す る こ と が で
き る も の で あ っ て 、 そ の 混 合 比 は 、 前 記 正 孔 伝 送 物 質 5～ 95％ に 対 し て 前 記 発 光 金 属 物 質 9
5～ 5％ で あ る 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 前 記 カ ソ ー ド （ 陽 極 ） と 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 層 と の 間 に 、 任 意 に 電 子 伝
送 物 質 の 層 を は さ む こ と が で き る 。 前 記 電 子 伝 送 物 質 は 、 内 部 を 電 流 が 流 れ た と き に 電 子
を 移 送 す る 物 質 で あ る 。 前 記 電 子 伝 送 物 質 は 、 ア ル ミ ニ ウ ム キ ノ ラ ー ト や リ チ ウ ム キ ノ ラ
ー ト と い っ た 金 属 キ ノ ラ ー ト の よ う な 金 属 錯 体 、 9,10-ジ シ ア ノ ア ン ト ラ セ ン や ポ リ ス チ
レ ン ス ル ホ ナ ー ト や 図 6お よ び 7に 示 し た 構 造 式 の 化 合 物 と い っ た シ ア ノ ア ン ト ラ セ ン 、 を
含 む 。 分 離 し た 層 の 代 わ り に 、 前 記 電 子 伝 送 物 質 を 、 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質
と 混 合 し て 、 前 記 電 子 伝 送 物 質 5～ 95％ に 対 し て 前 記 発 光 金 属 化 合 物 95～ 5％ の 比 率 で あ る
ひ と つ の 層 と す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
　 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 層 は 、 前 記 発 光 金 属 化 合 物 と 前 記 正 孔 伝 送 物 質 お よ び 電
子 伝 送 物 質 の 混 合 物 を 含 む こ と が で き る 。
　 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 は 、 前 記 基 層 に 対 し て 、 真 空 蒸 散 ま た は 有 機 溶 媒 溶
液 か ら の 蒸 発 に よ っ て 、 直 接 析 出 さ せ る こ と が で き る 。 用 い ら れ る 前 記 溶 媒 は 、 物 質 に よ
っ て 変 わ る が 、 ジ ク ロ ロ メ タ ン お よ び n-メ チ ル ピ ロ リ ド ン の よ う な 塩 素 化 さ れ た 炭 化 水 素
、 ジ メ チ ル ス ル ホ キ シ ド 、 テ ト ラ ヒ ド ロ フ ラ ン 、 ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド な ど は 、 多 く の 場
合 に 適 す る 。  
【 ０ ０ ５ ０ 】
　 ま た 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 は 、 溶 液 か ら の ス ピ ン コ ー テ ィ ン グ や 、 固 相 か ら
の 真 空 蒸 着 す な わ ち ス パ ッ タ リ ン グ （ sputtering） や 他 の 従 来 技 術 の 方 法 に よ っ て も 、 析
出 さ せ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ １ 】
　 好 ま し く は 、 前 記 第 一 電 極 は 、 ア ノ ー ド （ 陰 極 ） と し て は た ら く 導 電 性 ガ ラ ス ま た は プ
ラ ス チ ッ ク 金 属 の よ う な 透 明 な 基 層 で あ る 。 好 ま し い 基 層 は 、 錫 ド ー プ 酸 化 イ ン ジ ウ ム （
indium tin oxide） 被 覆 ガ ラ ス の よ う な 導 電 性 ガ ラ ス で あ る が 、 導 電 性 が あ る か 、 も し く
は 金 属 ま た は 導 電 性 ポ リ マ ー の よ う な 透 明 な 導 電 性 層 を 持 つ 任 意 の ガ ラ ス を 用 い る こ と が
で き る 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
　 導 電 性 ポ リ マ ー お よ び 、 導 電 性 ポ リ マ ー 被 覆 ガ ラ ス ま た は プ ラ ス チ ッ ク 金 属 は 、 前 記 の
基 層 に も 用 い る こ と が で き る 。
　 前 記 第 二 電 極 は 、 カ ソ ー ド と し て は た ら き 、 例 え ば ア ル ミ ニ ウ ム 、 カ ル シ ウ ム 、 リ チ ウ
ム 、 銀 ／ マ グ ネ シ ウ ム 合 金 な ど で あ る 低 い 仕 事 関 数 の 任 意 の 金 属 に す る こ と が で き る 。 好
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ま し く は 、 ア ル ミ ニ ウ ム を 用 い る 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
　 本 発 明 の デ ィ ス プ レ イ は 、 単 色 ま た は 多 色 で あ る 。 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 希 土 類 キ
レ ー ト 化 合 物 は 、 例 え ば 赤 、 緑 、 青 の 光 と 白 色 光 と い っ た 範 囲 の 発 光 を す る こ と が 公 知 で
あ っ て 、 例 は 特 許 出 願  WO98/58037 PCT/GB98/01773 、  PCT/GB99/03619 、  PCT/GB99/040
30 、  PCT/GB99/04024 、  PCT/GB99/04028 、  PCT/GB00/00268 に 開 示 さ れ て お り 、 ま た
、 例 で は 、 こ れ ら の 光 を 発 す る た め に  OLED を 構 成 し て い る 。
し た が っ て 、 フ ル カ ラ ー デ ィ ス プ レ イ は 、 光 学 シ ス テ ム の 異 な る 側 に お い て 、 そ れ ぞ れ が
異 な る 単 原 色 を 発 す る 三 枚 の 独 立 し た バ ッ ク プ レ ー ン （ backplanes） を 、 前 記 光 学 シ ス テ
ム の 別 の 側 か ら の 結 合 し た 色 イ メ ー ジ を 見 る こ と が で き る よ う に 配 置 し て い る 。 ま た は 、
異 な る 色 を 発 す る 希 土 類 キ レ ー ト エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 を 、 赤 、 緑 、 青 の 光 の
三 つ の 隣 接 す る ピ ク セ ル （ 画 素 ） の グ ル ー プ を つ く る 隣 接 ダ イ オ ー ド ピ ク セ ル に 加 工 す る
こ と も で き る 。 さ ら に 、 フ ィ ー ル ド シ ー ケ ン シ ャ ル カ ラ ー フ ィ ル タ ー （ field sequential
 colour filters） を 、 白 色 発 光 デ ィ ス プ レ イ に 接 合 す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
　 電 極 の う ち の 一 方 も し く は 両 方 は 、 シ リ コ ン お よ び 前 記 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質
で 構 成 す る こ と が で き 、 正 孔 伝 送 物 質 お よ び 電 子 伝 送 物 質 の 中 間 層 は 、 前 記 シ リ コ ン 基 層
上 の ピ ク セ ル と し て 構 成 す る こ と が で き る 。 好 ま し く は 、 そ れ ぞ れ の ピ ク セ ル は 、 希 土 類
キ レ ー ト エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 の 少 な く と も ひ と つ の 層 と 、 前 記 基 層 か ら 隔 た っ
た 側 部 の 前 記 有 機 層 と 接 触 す る （ 少 な く と も 半 ） 透 明 な 電 極 と を 、 含 む 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
　 好 ま し く は 、 前 記 基 層 は 結 晶 シ リ コ ン で つ く ら れ 、 ま た 、 前 記 基 層 の 表 面 は 、 電 極 も し
く は エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 化 合 物 の 析 出 前 に 、 平 滑 な 表 面 と な る よ う 研 磨 さ れ て い る
か ま た は 均 さ れ て い る 。 ま た 、 平 滑 で は な い シ リ コ ン 基 層 を 、 導 電 性 ポ リ マ ー で 被 覆 し 、
さ ら な る 物 質 の 析 出 の た め に 均 一 で 平 滑 な 表 面 に す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
　 あ る 実 施 例 で は 、 そ れ ぞ れ の ピ ク セ ル は 、 前 記 基 層 と 接 触 す る 金 属 の 電 極 を 含 む 。 前 記
金 属 と 透 明 電 極 の 相 対 仕 事 関 数 に 依 っ て 、 い ず れ か が ア ノ ー ド と し て は た ら き 、 他 方 が カ
ソ ー ド と な る 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
　 前 記 シ リ コ ン 基 層 が カ ソ ー ド の と き 、 錫 ド ー プ 酸 化 イ ン ジ ウ ム 被 覆 ガ ラ ス は ア ノ ー ド と
し て は た ら き 、 光 は ア ノ ー ド を 透 過 し て 発 せ ら れ る 。 前 記 シ リ コ ン 基 層 が ア ノ ー ド と し て
は た ら く と き は 、 カ ソ ー ド は 、 例 え ば 、 酸 化 鉛 が 適 切 な 低 さ の 仕 事 関 数 を 持 っ て い る 酸 化
イ ン ジ ウ ム ・ 酸 化 鉛 被 覆 ガ ラ ス （ a indium zinc oxide coated glass） の よ う な 、 適 す る
仕 事 関 数 を 持 つ 透 明 電 極 で 構 成 で き る 。 ア ノ ー ド は そ の 上 に 構 成 さ れ た 金 属 の 透 明 コ ー テ
ィ ン グ を 有 す る の で 適 切 な 仕 事 関 数 を 与 え る こ と が で き る 。 こ れ ら の デ バ イ ス は 、 ト ッ プ
エ ミ ッ テ ィ ン グ デ バ イ ス （ top emitting devices） ま た は バ ッ ク エ ミ ッ テ ィ ン グ デ バ イ ス
（ back emitting devices） と 呼 ば れ る こ と も あ る 。
【 ０ ０ ５ ８ 】
　 前 記 金 属 電 極 は 、 前 記 基 層 上 に 析 出 さ せ た 例 え ば ア ル ミ ニ ウ ム の よ う な 高 い 仕 事 関 数 を
持 つ 金 属 、 お よ び 、 前 記 の 高 い 仕 事 関 数 を 持 つ 金 属 上 に 析 出 さ せ た 、 カ ル シ ウ ム の よ う な
低 仕 事 関 数 金 属 で あ る 複 数 の 金 属 層 か ら 成 る 。 別 の 例 で は 、 ア ル ミ ニ ウ ム の よ う な 安 定 な
金 属 の 上 面 に 、 導 電 性 ポ リ マ ー の 層 が さ ら に 在 る 。
【 ０ ０ ５ ９ 】
　 好 ま し く は 、 前 記 電 極 は 、 各 ピ ク セ ル の 背 後 の ミ ラ ー と し て も は た ら き 、 ま た 、 前 記 電
極 は 、 前 記 基 層 の 平 滑 な 表 面 の 上 に 析 出 し て い る 、 あ る い は 中 に 沈 ん で い る 。 し か し な が
ら 、 前 記 基 層 に は 、 別 の 光 吸 収 性 ブ ラ ッ ク レ イ ヤ ー （ a light absorbing blaack layer）
を 隣 接 さ せ る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
　 さ ら に 別 の 実 施 例 で は 、 底 面 の 導 電 性 ポ リ マ ー 層 の 選 択 で き る 領 域 は 、 前 記 ピ ク セ ル 電
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極 と 底 面 で 接 触 を 保 持 し て い る 導 電 性 ピ ク セ ル パ ッ ド の 整 列 構 造 を 許 可 し つ つ 、 適 切 な 水
溶 液 に さ ら す こ と で 、 非 導 電 性 と す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ ６ １ 】
　 WO00/60669 に 開 示 さ れ て い る よ う に 、 そ れ ぞ れ の ピ ク セ ル か ら の 発 光 の 輝 度 は 、 好 ま
し く は 、 マ ト リ ッ ク ス 電 気 回 路 ま た は 各 ピ ク セ ル 回 路 内 で ア ナ ロ グ 信 号 に 変 換 さ れ る デ ジ
タ ル 信 号 の 入 力 に 適 合 す る 、 電 圧 ま た は 電 流 の 調 整 に よ り ア ナ ロ グ 方 式 で 制 御 可 能 で あ る
。
【 ０ ０ ６ ２ 】
　 前 記 基 層 は 、 好 ま し く は 、 デ ー タ ド ラ イ バ 、 デ ー タ コ ン バ ー タ お よ び 、 ピ ク セ ル の 配 列
を ア ド レ ス し 画 像 を 生 成 す る よ う に 情 報 を 処 理 す る た め の ス キ ャ ン ド ラ イ バ 、 も 供 給 す る
。 適 当 な 電 圧 に 依 り 異 な る 色 を 発 光 す る エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 物 質 を 用 い た と き 、 各
ピ ク セ ル の 色 は 、 前 記 マ ト リ ッ ク ス 電 気 回 路 に よ っ て 制 御 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
　 あ る 実 施 例 で は 、 好 都 合 な よ う に 金 属 酸 化 半 導 体 電 界 効 果 ト ラ ン ジ ス タ （ MOSFETs） も
し く は ア ク テ ィ ブ マ ト リ ッ ス ト ラ ン ジ ス タ と し て 構 成 さ れ た 電 圧 制 御 要 素 お よ び 種 々 の 抵
抗 要 素 の 双 方 を 含 む ス イ ッ チ に よ っ て 、 各 ピ ク セ ル は 制 御 さ れ る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 態 様 】
【 ０ ０ ６ ４ 】
　 本 発 明 は 例 を 図 示 し て い る 。
【 実 施 例 １ 】
【 ０ ０ ６ ５ 】
　 ト リ ス -(4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト )ガ リ ウ ム  
（  Ga( t BuPz) 3 ; Tris-(4-

t Butylacetyl-3-methyl-1-phenyl-pyrazol-5-onato)Gallium ）
の 調 製
【 ０ ０ ６ ６ 】
【 化 １ ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　 4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  （  4- t Butylacetyl-3-m
ethyl-1-phenyl-pyrazol-5-one ） （ 2.83g, 10.39mmol） を 、 100mLの 丸 底 フ ラ ス コ に と り
、 ゆ っ く り 加 熱 し な が ら エ タ ノ ー ル （ ～ 50mL） に 溶 か し た 。 塩 化 ガ リ ウ ム (III) （ 0.61g,
 3.46mmol） を H 2 O （ ～ 10mL） に 溶 か し 、 前 記 の ピ ラ ゾ ー ル 溶 液 に 加 え た 。 得 ら れ た 懸 濁
液 を 加 熱 し て 2時 間 還 流 し た 後 、 冷 ま し た 。 得 ら れ た 懸 濁 液 を 濾 過 し 、 H 2 O （ 3 x 10mL）
お よ び EtOH （ 3 x 10mL） で 洗 い 、 80℃ で 減 圧 乾 燥 し て 、 以 下 の 分 析 結 果 と な っ た ピ ン ク
の 粉 末 を 得 た 。
【 ０ ０ ６ ７ 】
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【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　 融 点  : 252.1℃ （ D.S.C.）
　 発 光 λ m a x  : -450nm
　 フ ォ ト ル ミ ネ ッ セ ン ス 効 率 (x,y) : 0.001cdm 2  μ W - 1  (0.21,0.24)
（ PL測 定 ）
　 PLス ペ ク ト ル を 、  Lot Oriel Multispec Model 77400 CCDカ メ ラ で 測 定 し た 。
【 ０ ０ ６ ８ 】
　 前 記 の 測 定 は 、 前 記 の 粉 末 を ス ペ ク ト ロ シ ル プ レ ー ト （ a spectrosil plate） 上 に ひ ろ
げ て 行 な っ た 。
（ 試 薬 ） 　 塩 化 ガ リ ウ ム 、 無 水 、 99.99%；  Aldrich；  45,089-8
　 4.8%メ タ ノ ー ル 変 性 エ タ ノ ー ル に よ っ て 調 製 し た 、  4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-
フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト  ；  Fluka；  02857
【 実 施 例 ２ 】
【 ０ ０ ６ ９ 】
　 ト リ ス -(4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト )ラ ン タ ン  
（  La( t BuPz) 3 ; Tris-(4-tButylacetyl-3-methyl-1-phenyl-pyrazol-5-onato)Lanthanum 
） の 調 製
【 ０ ０ ７ ０ 】
【 化 １ ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　 4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  （ 2.93g, 10.76mmol）
を 100mLの 丸 底 フ ラ ス コ に と り 、 ゆ っ く り 加 熱 し な が ら エ タ ノ ー ル （ ～ 50mL） に 溶 か し た
。 塩 化 ラ ン タ ン (III) （ 1.27g, 3.59mmol） を H 2 O （ ～ 10mL） に 溶 か し 、 前 記 の ピ ラ ゾ ー
ル 溶 液 に 加 え た 。 得 ら れ た 懸 濁 液 を 加 熱 し て 2時 間 還 流 し た 後 、 冷 ま し た 。 得 ら れ た 懸 濁
液 を 濾 過 し 、 H 2 O （ 3 x 10mL） お よ び EtOH （ 3 x 10mL） で 洗 い 、 80℃ で 減 圧 乾 燥 し て 、
以 下 の 分 析 結 果 と な っ た 白 色 粉 末 を 得 た 。
【 ０ ０ ７ １ 】
【 表 ２ 】
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　 融 点  : 114.1℃ （ Tg）
　 発 光 λ m a x  : 441.8nm
　 フ ォ ト ル ミ ネ ッ セ ン ス 効 率 (x,y) : 0.003cdm 2  μ W - 1  (0.20,0.22)
（ 試 薬 ）
　 塩 化 ラ ン タ ン （ III） 六 水 和 物 、 99.99%；  Strem Chmeicals；  93-5731；  Lot no. 2511
94-S
　 4.8%メ タ ノ ー ル 変 性 エ タ ノ ー ル に よ っ て 調 製 し た 、  4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-
フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト  ；  Fluka；  02857
【 実 施 例 ３ 】
【 ０ ０ ７ ２ 】
　 ト リ ス -(4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト )ス カ ン ジ
ウ ム  （  Sc( t BuPz) 3 ; Tri-(4-

t Butylacetyl-3-methyl-1-phenyl-pyrazol-5-onato)Scandi
um ） の 調 製
【 ０ ０ ７ ３ 】
【 化 １ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　 4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  （ 1.07g, 3.93mmol） を
100mLの 丸 底 フ ラ ス コ に と り 、 ゆ っ く り 加 熱 し な が ら エ タ ノ ー ル （ ～ 50mL） に 溶 か し た 。
塩 化 ス カ ン ジ ウ ム (III)六 水 和 物 （ 0.34g, 1.31mmol） を H 2 O （ ～ 40mL） に 溶 か し 、 前 記 の
ピ ラ ゾ ー ル 溶 液 に 加 え た 。 得 ら れ た 懸 濁 液 を 加 熱 し て 2時 間 還 流 し た 後 、 冷 ま し た 。 得 ら
れ た 懸 濁 液 を 濾 過 し 、 H 2 O （ 3 x 10mL） お よ び EtOH （ 3 x 10mL） で 洗 い 、 80℃ で 減 圧 乾
燥 し て 、 以 下 の 分 析 結 果 と な っ た 白 色 粉 末 を 得 た 。
【 ０ ０ ７ ４ 】
【 表 ３ 】
　
　
　
　
　
　 融 点  : 275.5℃ （ D.S.C.）
　 発 光 最 大 （ Emission Max）  : 448.55nm
　 フ ォ ト ル ミ ネ ッ セ ン ス 効 率 (x,y) : 0.004cdm 2  μ W - 1  (0.22,0.28)
（ 試 薬 ）
　 塩 化 ス カ ン ジ ウ ム (III)六 水 和 物 、 99.99%；  Strem Chemicals；  93-2111；  Lot no. B4
745091
　 4.8%メ タ ノ ー ル 変 性 エ タ ノ ー ル に よ っ て 調 製 し た 、  4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-
フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  ；  Fluka；  02857
【 実 施 例 ４ 】
【 ０ ０ ７ ５ 】
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　 ト リ ス -(4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト )テ ル ビ ウ
ム  （  Tb( t BuPz) 3 ; Tris-(4-

t Butylacetyl-3-methyl-1-phenyl-pyrazol-5-onato)Terbium
 ） の 調 製
【 ０ ０ ７ ６ 】
【 化 １ ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　 4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  （ 1.45g, 5.32mmol） を
100mLの 丸 底 フ ラ ス コ に と り 、 ゆ っ く り 加 熱 し な が ら エ タ ノ ー ル （ ～ 50mL） に 溶 か し た 。
塩 化 テ ル ビ ウ ム (III)六 水 和 物 （ 0.66g, 1.77mmol） を H 2 O （ ～ 10mL） に 溶 か し 、 前 記 の ピ
ラ ゾ ー ル 溶 液 に 加 え た 。 得 ら れ た 懸 濁 液 を 加 熱 し て 2時 間 還 流 し た 後 、 冷 ま し た 。 得 ら れ
た 懸 濁 液 を 濾 過 し 、 H 2 O （ 3 x 10mL） お よ び EtOH （ 3 x 10mL） で 洗 い 、 80℃ で 減 圧 乾 燥
し て 、 以 下 の 分 析 結 果 と な っ た 白 色 粉 末 を 得 た 。
【 ０ ０ ７ ７ 】
【 表 ４ 】
　
　
　
　
　
　 融 点  : 252.6℃ （ D.S.C.）
　 発 光 最 大 （ Emission Max）  : 492.4nmh, 547.6nm
　 フ ォ ト ル ミ ネ ッ セ ン ス 効 率 (x,y) : cdm 2  μ W - 1

（ 試 薬 ）
　 塩 化 テ ル ビ ウ ム (III)六 水 和 物 、 99.99%；  Acros
　 4.8%メ タ ノ ー ル 変 性 エ タ ノ ー ル に よ っ て 調 製 し た 、  4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-
フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  ；  Fluka；  02857
【 実 施 例 ５ 】
【 ０ ０ ７ ８ 】
　 テ ト ラ キ ス -(4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト )ト リ
ウ ム  （  Th( t BuPz) 3 ; Tetrakis-(4-

t Butylacetyl-3-methyl-1-phenyl-pyrazol-5-onato)T
horium ） の 調 製
【 ０ ０ ７ ９ 】
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【 化 １ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　 4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  （ 1.92g, 7.06mmol） を
100mLの 丸 底 フ ラ ス コ に と り 、 ゆ っ く り 加 熱 し な が ら エ タ ノ ー ル （ ～ 50mL） に 溶 か し た 。
塩 化 ト リ ウ ム (IV)六 水 和 物  （ 0.66g, 1.77mmol） を H 2 O （ ～ 10mL） に 溶 か し 、 前 記 の ピ ラ
ゾ ー ル 溶 液 に 加 え た 。 得 ら れ た 懸 濁 液 を 加 熱 し て 2時 間 還 流 し た 後 、 冷 ま し た 。 得 ら れ た
懸 濁 液 を 濾 過 し 、 H 2 O （ 3 x 10mL） お よ び EtOH （ 3 x 10mL） で 洗 い 、 80℃ で 減 圧 乾 燥 し
て 、 以 下 の 分 析 結 果 と な っ た ピ ン ク 色 の 粉 末 を 得 た 。
【 ０ ０ ８ ０ 】
【 表 ５ 】
　
　
　
　
　
　 融 点  : 254.7℃ （ D.S.C.）
　 発 光 最 大 （ Emission Max）  : 462.8nm
　 フ ォ ト ル ミ ネ ッ セ ン ス 効 率 (x,y) : 0.002cdm 2  μ W - 1  (0.27,0.36)
（ 試 薬 ）
　 塩 化 ト リ ウ ム (IV)水 和 物 、 99.9%；  Strem Chemicals；  09-3155
　 4.8%メ タ ノ ー ル 変 性 エ タ ノ ー ル に よ っ て 調 製 し た 、  4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-
フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ン  ；  Fluka；  02857
【 実 施 例 ６ 】
【 ０ ０ ８ １ 】
　 ト リ ス -(4-t-ブ チ ル ア セ チ ル -3-メ チ ル -1-フ ェ ニ ル -ピ ラ ゾ ー ル -5-オ ネ ー ト )カ ル シ ウ
ム  （  Ca( t BuPz) 2 ; Tris-(4-

t Butylacetyl-3-methyl-1-phenyl-pyrazol-5-onato)Calcium
 ） の 調 製
　 Ca( t BuPz) 2 は 、 例 の 塩 化 テ ル ビ ウ ム を 塩 化 カ ル シ ウ ム に 置 き 換 え た 方 法 で 調 製 し た 。
【 実 施 例 ７ 】
【 ０ ０ ８ ２ 】
　 実 施 例 4の  Tb( t BuPz) 3 を 、 ジ フ ェ ニ ル ホ ス ホ ニ ッ ク ア ジ ド の ト リ メ チ ル ペ ン タ ン 溶 液 中
で 加 熱 還 流 し 、 前 記 の 混 合 物 を 、 清 澄 な 溶 液 が 得 ら れ る ま で 還 流 し て 加 熱 し た （ 約 1時 間
） 。 前 記 溶 液 か ら 、  (Tb( t BuPz) 3 )ジ フ ェ ニ ル ホ ス フ ィ ノ イ ミ ド ト リ ス -フ ェ ニ ル ホ ス ホ ラ
ン  （  Tb( t BuPz) 3 diphenylphosponimidetris-phenylphosphorane ；  Tb(

t BuPz) 3 OPNP ；
ま た は  Tb(pyr) 3 OPNP ） を 無 色 結 晶 と し て 得 た 。
【 ０ ０ ８ ３ 】
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【 化 １ ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 実 施 例 ８ 】
【 ０ ０ ８ ４ 】
　 実 施 例 6の  Ca 2 (

t BuPz) 3 を 、 フ ェ ナ ン ト レ ン の ク ロ ロ ホ ル ム 溶 液 中 で 一 晩 加 熱 還 流 し た
。 前 記 の 溶 媒 を 減 圧 除 去 し 、 固 体 の  Ca 2 (

t BuPz) 3 Phen 2 （ ま た は 、  Ca(pyr) 2 Phen 2 ） を 得
た 。
【 ０ ０ ８ ５ 】
【 化 １ ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
（ デ バ イ ス の 組 立 ）
　 錫 ド ー プ 酸 化 イ ン ジ ウ ム （ indium tin oxide ;ITO） 被 覆 ガ ラ ス 片 （ 1x1cm 2 ） は 、 濃 塩
酸 で ITOを 除 く 食 刻 を し た 部 分 を 持 ち 、 洗 浄 し 乾 燥 し た 。 四 つ の デ バ イ ス が 組 み 立 て ら れ
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た 。
【 ０ ０ ８ ６ 】
　 デ バ イ ス 1は 、 ITO/α -NPB(75nm)/Tb(pyr)3 OPNP(50nm)/BCP(20nm)Alq3 (40nm) LiF(0.5nm
)/Al （ こ こ で 、 α -NPB は 図 1に 示 し た も の 、 BCP は バ ソ ク プ ロ イ ン （ bathocuproin） 、 L
iF フ ッ 化 リ チ ウ ム 、 Alq 3  は ア ル ミ ニ ウ ム キ ノ ラ ー ト 、 で あ る ） を 含 む 層 の ITO上 で 連 続
的 に 形 成 さ れ て 組 み 立 て ら れ た 。
【 ０ ０ ８ ７ 】
　 デ バ イ ス 2は 、 ITO/α -NPB(10nm)/Tb(pyr)3 OPNP(50nm)/BCP(20nm)Alq3 (40nm) LiF(0.7nm
)/Al を 含 む 層 の ITO上 で 連 続 的 に 形 成 さ れ て 組 み 立 て ら れ た 。
　 デ バ イ ス 3は 、 ITO(100Ω sqr)/CuPc(8nm)/α -NPB(60nm)/Ca(pyr)2 Phen 2 (50nm)/Alq 3 (10n
m) LiF(0.7nm)/Al （ こ こ で 、  CuPc は フ タ ロ シ ア ニ ン 銅 （  copper phtalocyanie ） で あ
る ） を 含 む 層 の ITO上 で 連 続 的 に 形 成 さ れ て 組 み 立 て ら れ た 。
【 ０ ０ ８ ８ 】
　 デ バ イ ス 4は 、 ITO(100Ω sqr)/CuPc(8nm)α -NPB(60nm)/Ca(pyr)2 Phen 2 (10nm)/Al を 含 む
層 の ITO上 で 連 続 的 に 形 成 さ れ て 組 み 立 て ら れ た 。
　 濃 塩 酸 で 食 刻 し た 前 記 部 分 に お け る 前 記 有 機 コ ー テ ィ ン グ を 、 綿 棒 で 拭 い 取 り 去 っ た 。
前 記 の 被 覆 電 極 は 、 真 空 塗 装 機 （ Edwards, 10 - 6 torr） に 入 れ て ア ル ミ ニ ウ ム ト ッ プ 接 触
（ aluminium top contacts） を つ く る ま で の 間 は 、 モ レ キ ュ ラ シ ー ブ お よ び 五 酸 化 リ ン と
と も に 真 空 デ シ ケ ー タ に 格 納 し た 。 前 記 デ バ イ ス  0.1cm 2  に 対 し て 前 記 の LEDの 活 性 エ リ
ア は  0.08cm 2  で あ っ て 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 研 究 を 行 な う ま で の 間 、 真 空 デ シ ケ
ー タ 内 に 前 記 デ バ イ ス を 保 存 し た 。
【 ０ ０ ８ ９ 】
　 前 記 ITO電 極 は 、 つ ね に 前 記 陽 極 と 接 触 し て い る 。 電 流 と 電 圧 の 相 関 の 研 究 は 、 コ ン ピ
ュ ー タ ー 制 御 さ れ た  Keithly 2400 source meter 上 で 行 な わ れ た 。 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ
セ ン ス ス ペ ク ト ル は 、 コ ン ピ ュ ー タ ー 制 御 さ れ た Photoresearch Inc. 製  PR650シ ス テ ム
上 の 電 荷 結 合 素 子 （ CCD） を 用 い た 方 法 で 記 録 さ れ た 。
【 ０ ０ ９ ０ 】
　 結 果 は 、 図 16～ 23に 示 し た 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ９ １ 】
　 国 際 出 願 時 の 明 細 書 に お い て 、 [図 面 の 簡 単 な 説 明 ]の 記 載 な し 。
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【 図 １ 】 【 図 ２ 】

【 図 ３ 】 【 図 ４ 】

(21) JP 2006-509008 A 2006.3.16



【 図 ５ 】 【 図 ６ 】

【 図 ７ 】 【 図 ８ 】
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【 図 １ ０ 】
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【 図 １ ４ 】
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【 図 １ ５ 】 【 図 １ ７ 】

【 図 １ ９ 】 【 図 ２ １ 】
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【 図 ２ ３ 】
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【 図 １ ６ 】
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【 図 １ ８ 】
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【 図 ２ ０ 】

(29) JP 2006-509008 A 2006.3.16



【 図 ２ ２ 】
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【 国 際 調 査 報 告 】
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