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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記一般式（Ｉ）で表わされる有機金属錯体からなることを特徴とする有機電界発光素
子材料。

　ここで、R1～R5は各々独立に、水素原子、重水素原子、又はアルキル基、アラルキル基
、アルケニル基、シアノ基、アルコキシ基、置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基
又は置換基を有していてもよい芳香族複素環基から選ばれる1価の置換基を示し、1価の置
換基が水素原子を有する場合は、水素原子は重水素原子であってもよく、Dは重水素原子
を示し、Ｌは下記式（１）、（２）、（３）又は（４）で表される1価の基を示す；
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　ここで、Ar1～Ar5は、は各々独立に、置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基又は
置換基を有していてもよい芳香族複素環基を表し、Zはシリコン又はゲルマニウムを示し
、R1～R5及びDは、一般式（Ｉ）と同じである。
【請求項２】
　有機金属錯体が、下記一般式（II）で表わされる有機金属錯体である請求項1記載の有
機電界発光素子材料。

　ここで、R1～R5及びDは、一般式（Ｉ）と同じである。
【請求項３】
　基板上に、陽極、正孔輸送層、発光層及び電子輸送層を含む有機層並びに陰極が積層さ
れてなる有機電界発光素子であって、少なくとも１層の有機層中に請求項1に記載の有機
電界発光素子材料を含むことを特徴とする有機電界発光素子。
【請求項４】
　基板上に、陽極、正孔輸送層、発光層及び電子輸送層を含む有機層並びに陰極が積層さ
れてなり、発光層と陽極の間に正孔輸送層を有し、発光層と陰極の間に電子輸送層を有す
る有機電界発光素子であって、発光層中に請求項１に記載の有機電界発光素子材料を含む
ことを特徴とする有機電界発光素子。
【請求項５】
　発光層中に、請求項１に記載の有機電界発光素子材料をホスト材料として含有し、周期
律表７～１１族から選ばれる少なくとも一つの金属を含む有機金属錯体をゲスト材料とし
て含有する請求項４に記載の有機電界発光素子。
【請求項６】
　陽極及び正孔輸送層間に正孔注入層が配され、陰極及び電子輸送層間に電子注入層が配
されている請求項５に記載の有機電界発光素子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
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【０００１】
　本発明は有機電界発光素子（以下、有機EL素子という）及びそれに使用される有機電界
発光素子材料（以下、有機EL素子材料又は有機EL材料という）に関するものであり、詳し
くは、有機化合物からなる発光層に電界をかけて光を放出する薄膜型デバイスに関するも
のである。
【背景技術】
【０００２】
　有機材料を用いた電界発光素子は、電極からの電荷注入効率向上を目的として電極の種
類を最適化し、芳香族ジアミンからなる正孔輸送層と８－ヒドロキシキノリンアルミニウ
ム錯体（以下、Alq3という）からなる発光層とを電極間に薄膜として設けた素子の開発に
より、従来のアントラセン等の単結晶を用いた素子と比較して大幅な発光効率の改善がな
された。そこで、自発光・高速応答性という特徴を持つ高性能フラットパネルディスプレ
イへの実用を目指す開発が進められてきた。
【０００３】
　このような有機EL素子の効率を更に改善するため、上記の陽極／正孔輸送層／発光層／
陰極の構成を基本とし、これに正孔注入層、電子注入層や電子輸送層を適宜設けることで
、光効率が上昇することも知られており、こうした構成層の機能にあわせて、これまでに
多くの有機材料の開発が進められてきた。
【０００４】
　また、素子の発光効率を上げる試みとして、蛍光ではなく燐光を用いることも検討され
ている。上記の芳香族ジアミンからなる正孔輸送層とAlq3からなる発光層とを設けた素子
をはじめとした多くの素子が蛍光発光を利用したものであったが、三重項励起状態からの
燐光発光を利用すれば、従来の蛍光（一重項）を用いた素子と比べて、３倍程度の効率向
上が期待される。本発明に関連する先行文献を次に示す。
【０００５】
【特許文献１】WO00/70655号公報
【特許文献２】特開2001-284056号公報
【特許文献３】特開5-198377号公報
【特許文献４】特開2003-142264号公報
【特許文献５】WO2002/47440号公報
【特許文献６】WO01/041512号公報
【特許文献７】特開2001-313178号公報
【特許文献８】特開2002-305083号公報
【特許文献９】特開平5-214332号公報
【非特許文献１】Appl. Phys. Lett., vol.77, pp904, （2000）
【０００６】
　近年では、イリジウム錯体を発光層にゲスト材料としてドープすることで、同様な燐光
発光による高効率化可能であることが報告されており、特許文献１、６等に多数開示され
ている。代表的には、緑色燐光発光材料のトリス(2-フェニルピリジン)イリジウム錯体（
以下、Ir(ppy)3という）が例示される。このイリジウム錯体については、その配位子の化
学構造を変化させることで青色から赤色までの広い波長域での発光が可能であることも見
出されている。
【０００７】
　また、特許文献１、７には、有機ＥＬ素子の発光層に用いるホスト材料として4,4'-ビ
ス(9-カルバゾリル)ビフェニル（以下、CBPという）が提案されている。しかしながら、
緑色燐光発光材料のIr(ppy)3のホスト材料としてCBPを用いると、CBPは正孔を流し易く電
子を流しにくい特性上、電荷注入バランスが崩れ、過剰の正孔は電子輸送側に流出し、結
果としてIr(ppy)3からの発光効率が低下する。
【０００８】
　上記の解決手段として、例えば特許文献２、８中に示されるように、発光層と電子輸送
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層の間に正孔阻止層を設ける手段がある。この正孔阻止層により正孔を発光層中に効率よ
く蓄積することによって、発光層中での電子との再結合確率を向上させ、発光の高効率化
を達成することができる。一般的に用いられている正孔阻止材料として、2,9-ジメチル-4
,7-ジフェニル-1,10-フェナントロリン（以下、BCPという）及びp-フェニルフェノラート
-ビス(2-メチル-8-キノリノラート-N1,O8)アルミニウム（以下、BAlqという）が挙げられ
る。これにより電子輸送層で電子とホールの再結合が起こることを防止できるが、BCPは
室温でも結晶化し易く材料としての信頼性に欠けるため、素子寿命が極端に短い。また、
BAlqは比較的良好な素子寿命結果が報告されているが、正孔阻止能力が十分でなく、Ir(p
py)3からの発光効率は低下する。加えて、層構成が１層増すことから素子構造が複雑にな
り、コストが増加するという問題がある。
【０００９】
　一方、電子を流しやすく正孔を流しにくい特性をもつ上記BCPや3-フェニル-4-(1'-ナフ
チル)-5-フェニル-1,2,4-トリアゾール（以下、TAZという）を燐光有機EL素子のホスト材
料として使用することも提案されているが、発光領域が正孔輸送層側に偏る。従って、正
孔輸送層の材料によってはIr(ppy)3との相性問題により、Ir(ppy)3からの発光効率が低下
するという問題がある。例えば、正孔輸送層として高性能、高信頼性、高寿命の点から最
も良く使用されている4,4'-ビス(N-(1-ナフチル)-N-フェニルアミノ)ビフェニル（以下、
α-NPDという）では、Ir(ppy)3からα-NPDにエネルギー遷移が起き、結果的に発光効率が
低下する。
【００１０】
　特許文献９では、BAlqを含むブルー放出性発光組成物が開示されている。これらからも
分かるようにBAlq及びその類縁化合物は発光材料としても使用されるが、他の層の材料と
しても有用であることが知られている。
【００１１】
　非特許文献１では、発光層のホスト材料にTAZなどを使用し、ゲスト材料にIr(ppy)3、
電子輸送層にAlq3、正孔輸送層に4,4'-ビス(N,N'-(3-トルイル)アミノ)-3、3'-ジメチル
ビフェニル（以下、HMTPDという）を使用することで燐光発光素子において３層構造で高
効率発光を得ることが可能であると報告している。しかし、HMTPDはガラス転移温度（以
下、Tgという）が約50℃であるため、結晶化し易く材料としての信頼性に欠ける。したが
って、素子寿命が極端に短く、商業的応用は難しい上、駆動電圧が高いという問題点もあ
る。
【００１２】
　ところで、特許文献３には、Q2-Al-O-Al-Q2で表される8-キノリノール配位子を有する
ダイマー型金属錯体を青色発光層に存在させること及びペリレン等の蛍光色素と併用する
ことを開示し、特許文献４にはダイマー型金属錯体を燐光ホスト材料として使用すること
を開示しているが、重水素化された金属錯体ダイマーの有用性を教えるものではない。Q2
-Al-O-Al-Q2で表される構造の金属錯体をダイマー型金属錯体という。ここで、Qは置換基
を有してもよい8-キノリノール配位子である。
【００１３】
　一方、2H（重水素又はDという）や13Cをはじめとした同位体原子は、これまで医療関連
分野や化合物構造解析のためのトレーサーラベル材料としての利用が広く知られている。
有機EL分野においては、特許文献５に炭素-重水素間の結合（C-D）が、炭素-水素間の結
合（C-H）よりも短く、物理化学的に安定であることが開示されており、各種の重水素化
化合物（化合物-Dという）が例示されている。
【００１４】
　しかしながら、有機EL材料として有用な、BAlq等のヘテロ配位子型の金属錯体やダイマ
ー型金属錯体について、キノリノール配位子中の2位メチル基の水素（ベンジル位水素）
を重水素に置き換えることについてはその必要性又は有効性について教えるものはない。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
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【００１５】
　有機ＥＬ素子をフラットパネルディスプレイ等の表示素子に応用するためには、素子の
発光効率を改善すると同時に駆動時の安定性を十分に確保する必要がある。本発明は、上
記現状に鑑み、高効率、長寿命、かつ簡略化された素子構成を可能とする実用上有用な有
機EL素子及びそれに使用する材料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】
【００１６】
　本発明者らは、鋭意検討した結果、有機ＥＬ素子用材料として、キノリノール配位子を
有するヘテロ配位子型の金属錯体やダイマー型金属錯体において、2位メチル基のHをDと
した化合物を用いることで、上記課題を解決することができることを見出し、本発明を完
成するに至った。
【００１７】
　すなわち、ヘテロ配位子型の金属錯体やダイマー型金属錯体においては、キノリノール
配位子中の2位メチル基のベンジル位水素は反応性が高く不安定であるが、このメチル基
の立体障害によりアルミニウム金属への配位数を制御しているため、構造上省略すること
はできない。また、フェニル基など他の反応性の低い置換基への変換は金属錯体の光学的
性質などの物理化学特性を変化させてしまう。そこで、本発明者らは、物理化学的に安定
である重水素を用いベンジル位水素をD化し選択的に保護することにより、材料特性を変
化させることなく安定性を高めることを見出し、本発明を完成したものである。
【００１８】
　本発明は、下記一般式（Ｉ）で表わされる有機金属錯体からなる有機電界発光素子材料
である。

　ここで、R1～R5は各々独立に、水素原子、重水素原子、又はアルキル基、アラルキル基
、アルケニル基、シアノ基、アルコキシ基、置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基
又は置換基を有していてもよい芳香族複素環基から選ばれる1価の置換基を示す。ここで
、1価の置換基が水素原子を有する場合は、水素原子は重水素原子であってもよい。Dは重
水素原子を示す。Ｌは下記式（１）、（２）、（３）又は（４）で表される1価の基を示
す； 
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　ここで、Ar1～Ar5は、は各々独立に、置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基又は
置換基を有していてもよい芳香族複素環基を表し、Zはシリコン又はゲルマニウムを示す
。R1～R5及びDは、一般式（Ｉ）と同じ意味を有する。
【００１９】
　好ましい有機金属錯体としては、下記一般式（II）又は（III）で表わされる有機金属
錯体が挙げられる。
【００２０】
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　ここで、R1～R5及びDは、一般式（Ｉ）と同じ意味を有する。また、Ar1は式（1）と同
じ意味を有するが、好ましくは1～3環の芳香族炭化水素基である。
【００２１】
　本発明の有機電界発光素子は、基板上に、陽極、正孔輸送層、発光層及び電子輸送層を
含む有機層並びに陰極が積層されてなり、少なくとも１層の有機層中に上記の有機電界発
光素子材料を含む。
【００２２】
　有利には、有機電界発光素子は、基板上に、陽極、正孔輸送層、発光層及び電子輸送層
を含む有機層並びに陰極が積層されてなり、発光層と陽極の間に正孔輸送層を有し、発光
層と陰極の間に電子輸送層を有し、発光層中に上記の有機電界発光素子材料を含む。更に
有利には、有機電界発光素子は、発光層中に、上記の有機電界発光素子材料をホスト材料
として含有し、周期律表７～１１族から選ばれる少なくとも一つの金属を含む有機金属錯
体をゲスト材料として含有する。
【００２３】
　有機電界発光素子は、陽極及び正孔輸送層間に正孔注入層が配されていること、又は陰
極及び電子輸送層間に電子注入層が配されていることがよい。
【００２４】
　本発明の有機電界発光素子材料（有機EL材料）は、上記一般式（Ｉ）で表される有機金
属錯体である。かかる有機金属錯体において、DがHである有機金属錯体は、上記特許文献
４、８、９等において知られている。したがって、上記一般式（Ｉ）におけるR1、L等の
基の意味や、好ましい基はこれらの文献から理解される。
【００２５】
　一般式（Ｉ）において、R1～R5は各々独立に、水素原子、重水素原子又は1価の置換基
を示す。1価の置換基は、アルキル基、アラルキル基、アルケニル基、シアノ基、アルコ
キシ基、置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基又は置換基を有していてもよい芳香
族複素環基から選択される。ここで、1価の置換基が水素原子を有する場合、その水素原
子はDであってもよい。好ましくは、1価の置換基がメチル基である場合、CD3である。
【００２６】
　アルキル基としては、炭素数１～６のアルキル基（以下、低級アルキル基という）が好
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ましく例示され、アラルキル基としては、ベンジル基、フェネチル基が好ましく例示され
、アルケニル基としては、炭素数１～６の低級アルケニル基が好ましく例示され、アルコ
キシ基のアルキル部としては、低級アルキルが好ましく例示される。
【００２７】
　また、芳香族炭化水素基としては、フェニル基、ナフチル基、アセナフチル基、アント
リル基等の芳香族炭化水素基が好ましく例示され、芳香族複素環基としては、ピリジル基
、キノリル基、チエニル基、カルバゾル基、インドリル基、フリル基等の芳香族複素環基
が好ましく例示される。これらが置換基を有する芳香族炭化水素基又は芳香族複素環基で
ある場合は、置換基としては、低級アルキル基、低級アルコキシ基、フェノキシ基、ベン
ジルオキシ基、フェニル基、ナフチル基等が挙げられる。
【００２８】
　Ｌは上記式（１）、（２）、（３）又は（４）で表される1価の基を示すが、Ar1～Ar5
は各々独立に、置換基を有していてもよい芳香族炭化水素基又は置換基を有していてもよ
い芳香族複素環基を表し、Zはシリコン又はゲルマニウムを表す。ここで、置換基を有し
ていてもよい芳香族炭化水素基又は置換基を有していてもよい芳香族複素環基は、上記と
同様な基が例示される。
【００２９】
　一般式（Ｉ）で表わされる有機金属錯体の中でも、好ましい有機金属錯体は、Ｒ1～Ｒ5

が水素原子、低級アルキル基又は低級アルコキシ基である化合物から選ばれる。ここで、
低級アルキル基又は低級アルコキシ基に含まれる水素原子はDであることができる。式（
１）～（３）において、好ましいAr1、Ar2、Ar3としては、1～3環の芳香族炭化水素基が
挙げられる。また、Lはフェノキシ、フェニルフェノキシ、ナフトキシ、フェニルナフト
キシ、ナフチルフェノキシ等のアリロキシ基又は式（４）で表される1価の基である化合
物から選ばれることが好ましい。式（４）で表される1価の基である化合物である場合は
、一般式（II）で表わされる有機金属錯体となる。
【００３０】
　この一般式（I）で表される有機金属錯体は、例えば、対応する金属塩と式（IV）で表
される化合物と式(1a)、(2a)又は(3a)で表される化合物を２対１のモル比で錯体形成反応
することにより合成される。一般式（II）で表される有機金属錯体は、対応する金属塩と
式(IV)で表される化合物との間の錯体形成反応により合成される。なお、式（IV）におい
て、R1～R5は一般式（Ｉ）のR1～R5と対応する。式(1a)、(2a)及び(3a)で表される化合物
は、上記式（１）、（２）及び（３）で表される1価の基を与え、Ar1～Ar5及びＺは式（
１）、（２）及び（３）中のAr1～Ar5及びＺに対応する。
【００３１】
　一般式（II）で表される有機金属錯体の合成反応は、例えば、Y. Kushiらにより示され
る方法（J.Amer.Chem.Soc., vol.92, pp91, （1970））で行うことができる。なお、一般
式(II)において、R1～R5は一般式（Ｉ）のR1～R5と対応する。金属塩としては、AlCl3、A
l(Oi-Pr)3のような化合物が挙げられる。
【００３２】
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【００３３】
　式（IV）で表される化合物は、例えばメチル基の水素がHである2-メチル-8-オキシキノ
リン（Me8HQという）を用意し、このメチル基の水素をDとすることにより得られる。この
ようにして得られるMe8HQのメチル基の水素がDとされた化合物をMe8HQ-Dという。重水素
化反応方法としては公知の条件を採用できる。例えば、Me8HQと重水をPd/C触媒の存在下
で、150～200℃で反応させることによりメチル基の水素を選択的に重水素化することがで
きる。なお、一般式（I)において、R1～R5がHである場合や、Hを有するアルキル基等であ
る場合は、反応条件によってはこれらのHの一部も重水素化されるが、差し支えない。し
かし、2位のメチル基の水素の重水素化率は、40％以上、好ましくは90％以上、より好ま
しくは95％以上とすることがよい。したがって、本発明の一般式（I)で表される有機金属
錯体は、2位のメチル基がCD3であるものを主とするものであればよく、少量のCD2H、CDH2
又はCH3を含みうる。
【００３４】
　以下に一般式（I）で表される有機金属錯体からなる本発明の有機EL材料を例示するが
、下記の化合物に限定されるものではない。
【００３５】
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【００３７】
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【００４０】
　本発明の有機EL素子は、一般式（I）で表される有機金属錯体からなる本発明の有機EL
材料を少なくとも１層の有機層中に含む。有機EL素子は、陽極、正孔輸送層、発光層及び
電子輸送層を含む有機層並びに陰極が積層されている構造を有する。好ましくは、基板上
に、陽極、正孔輸送層、発光層及び電子輸送層を含む有機層並びに陰極が積層されてなり
、発光層と陽極の間に正孔輸送層を有し、発光層と陰極の間に電子輸送層を有する構造で
ある。更に有利には、陽極及び正孔輸送層間に正孔注入層が配されている構造又は陰極及
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【００４１】
　本発明の有機EL材料は、発光材料として発光層に含まれることが好ましい。有利には、
本発明の有機EL材料を発光層中にホスト材料として含有し、かつ周期律表７ないし１１族
から選ばれる少なくとも一つの金属を含む有機金属錯体をゲスト材料として発光層に含有
することである。しかし、他の層の材料として使用することも可能であり、例えば正孔阻
止材料として使用することも可能である。
【００４２】
　発光層中に、本発明の有機EL材料をホスト材料として含有し、ゲスト材料を含有する場
合は、いわゆる燐光を利用した有機EL素子となる。ここで、ホスト材料とは該層を形成す
る材料のうち５０重量％以上を占めるものを意味し、ゲスト材料とは該層を形成する材料
のうち５０重量％未満を占めるものを意味する。本発明の有機EL素子において、発光層に
含まれる本発明の有機EL材料は、該層に含まれる燐光性有機金属錯体の、励起三重項準位
より高いエネルギー状態の励起三重項準位を有することが基本的に必要である。
【００４３】
　ホスト材料としては、安定な薄膜形状を与え又は高いTgを有し、正孔又は電子を効率よ
く輸送することができる化合物であることが必要である。更に、電気化学的かつ化学的に
安定であり、トラップとなったり発光を消光したりする不純物が製造時や使用時に発生し
にくい化合物であることが要求されるとともに、燐光性有機錯体の発光が正孔輸送層の励
起３重項準位に影響されにくくするため、発光領域が正孔輸送層界面よりも適度に距離を
保てる正孔注入能力を有することも重要である。本発明の有機EL材料は、これらの条件を
満たす点で優れる。
【００４４】
　ゲスト材料としては、好ましくは周期律表で7～11族の金属を含有する有機金属錯体で
ある。より好ましくは８族の金属を含有する有機金属錯体である。更に好ましくは、イリ
ジウム、オスミウム、ロジウム、パラジウム又は白金から選ばれる金属を含有する有機金
属錯体である。中でも好ましくはイリジウム、ロジウム、白金から選ばれる金属を含有す
る有機金属錯体であり、最も好ましくはイリジウムを含有する有機金属錯体である。
【００４５】
　ゲスト材料としては、一般的には上記特許文献に記載されている化合物等が挙げられる
が、これらに限定されるものではない。
【００４６】
　以下に、ゲスト材料の具体例を示すが、これらに限定されるものではない。これらの化
合物は、例えば、Inorg. Chem., vol.40、pp1704～1711に記載の方法等により合成できる
。
【００４７】
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【図面の簡単な説明】
【００４９】
【図１】有機電界発光素子の一例を示した模式断面図。
【図２】Me8HQ-D1のIRスペクトル
【図３】Me8HQとMe8HQ-D1のNMRスペクトル（δ7.0～9.0）
【図４】Me8HQとMe8HQ-D1のNMRスペクトル（δ2.0～3.0）
【図５】BAlq-D4のFD-MSスペクトル
【図６】BAlq-D4のIRスペクトル
【図７】AQD-D7のFD-MSスペクトル
【図８】AQD-D7のIRスペクトル
【符号の説明】
【００５０】
　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　陰極
【発明を実施するための最良の形態】
【００５１】
　以下、本発明の有機ＥＬ素子について、図面を参照しながら説明する。図１は本発明に
用いられる一般的な有機ＥＬ素子の構造例を模式的に示す断面図である。本発明の有機Ｅ
Ｌ素子では、基板、陽極、正孔輸送層、発光層、電子輸送層及び陰極を必須の層として有
するが、必須の層以外の層、例えば、正孔注入層は省略可能であり、また必要により他の
層を設けてもよい。なお、正孔阻止層を設けないことにより、層構造が簡素化される等の
利点をもたらすことがある。
【００５２】
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　基板１は有機電界発光素子の支持体となるものであり、石英やガラスの板、金属板や金
属箔、プラスチックフィルムやシートなどが用いられる。特にガラス板や、ポリエステル
、ポリメタクリレート、ポリカーボネート、ポリスルホンなどの透明な合成樹脂の板が好
ましい。合成樹脂基板を使用する場合にはガスバリア性に留意する必要がある。基板のガ
スバリア性が小さすぎると、基板を通過した外気により有機電界発光素子が劣化すること
があるので好ましくない。このため、合成樹脂基板の少なくとも片面に緻密なシリコン酸
化膜等を設けてガスバリア性を確保する方法も好ましい方法の一つである。 
【００５３】
　基板１上には陽極２が設けられるが、陽極は正孔輸送層への正孔注入の役割を果たすも
のである。この陽極は、通常、アルミニウム、金、銀、ニッケル、パラジウム、白金等の
金属、インジウム及び／又はスズの酸化物などの金属酸化物、ヨウ化銅などのハロゲン化
金属、カーボンブラック、あるいは、ポリ（3-メチルチオフェン）、ポリピロール、ポリ
アニリン等の導電性高分子などにより構成される。陽極の形成は通常、スパッタリング法
、真空蒸着法などにより行われることが多い。また、銀などの金属微粒子、ヨウ化銅など
の微粒子、カーボンブラック、導電性の金属酸化物微粒子、導電性高分子微粉末などの場
合には、適当なバインダー樹脂溶液に分散し、基板１上に塗布することにより陽極２を形
成することもできる。更に、導電性高分子の場合は電解重合により直接基板１上に薄膜を
形成したり、基板１上に導電性高分子を塗布して陽極２を形成することもできる。陽極は
異なる物質で積層して形成することも可能である。陽極の厚みは、必要とする透明性によ
り異なる。透明性が必要とされる場合は、可視光の透過率を、通常、60％以上、好ましく
は80％以上とすることが望ましく、この場合、厚みは、通常、５～1000nm、好ましくは10
～500nm程度である。不透明でよい場合、陽極２は基板１と同一でもよい。また、更には
上記の陽極２の上に異なる導電材料を積層することも可能である。
【００５４】
　陽極２の上には正孔輸送層４が設けられる。両者の間には、正孔注入層３を設けること
もできる。正孔輸送層の材料に要求される条件としては、陽極からの正孔注入効率が高く
、かつ、注入された正孔を効率よく輸送することができる材料であることが必要である。
そのためには、イオン化ポテンシャルが小さく、可視光の光に対して透明性が高く、しか
も正孔移動度が大きく、更に安定性に優れ、トラップとなる不純物が製造時や使用時に発
生しにくいことが要求される。また、発光層５に接するために発光層からの発光を消光し
たり、発光層との間でエキサイプレックスを形成して効率を低下させないことが求められ
る。上記の一般的要求以外に、車載表示用の応用を考えた場合、素子には更に耐熱性が要
求される。従って、Tgとして85℃以上の値を有する材料が望ましい。好ましい正孔輸送材
料として、α-NPDのような公知のトリアリールアミンダイマーを使用することができる。
【００５５】
　なお、必要によりその他の正孔輸送材料として公知の化合物をトリアリールアミンダイ
マーと併用することもできる。例えば、２個以上の３級アミンを含み２個以上の縮合芳香
族環が窒素原子に置換した芳香族ジアミン、4,4',4"-トリス(1-ナフチルフェニルアミノ)
トリフェニルアミン等のスターバースト構造を有する芳香族アミン化合物、トリフェニル
アミンの四量体からなる芳香族アミン化合物、2,2',7,7'-テトラキス-(ジフェニルアミノ
)-9,9'-スピロビフルオレン等のスピロ化合物等が挙げられる。これらの化合物は、単独
で用いてもよいし、必要に応じて、各々、混合して用いてもよい。また、上記の化合物以
外に、正孔輸送層の材料として、ポリビニルカルバゾール、ポリビニルトリフェニルアミ
ン、テトラフェニルベンジジンを含有するポリアリーレンエーテルサルホン等の高分子材
料が挙げられる。
【００５６】
　正孔輸送層を塗布法で形成する場合は、正孔輸送材料を１種以上と、必要により正孔の
トラップにならないバインダー樹脂や塗布性改良剤などの添加剤とを添加し、溶解して塗
布溶液を調製し、スピンコート法などの方法により陽極２上に塗布し、乾燥して正孔輸送
層４を形成する。バインダー樹脂としては、ポリカーボネート、ポリアリレート、ポリエ
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ステル等が挙げられる。バインダー樹脂は添加量が多いと正孔移動度を低下させるので、
少ない方が望ましく、通常、５０重量％以下が好ましい。
【００５７】
　真空蒸着法で形成する場合は、正孔輸送材料を真空容器内に設置されたルツボに入れ、
真空容器内を適当な真空ポンプで10-4Pa程度にまで排気した後、ルツボを加熱して、正孔
輸送材料を蒸発させ、ルツボと向き合って置かれた、陽極が形成された基板上に正孔輸送
層４を形成させる。正孔輸送層４の膜厚は、通常、5～300nm、好ましくは10～100nmであ
る。この様に薄い膜を一様に形成するためには、一般に真空蒸着法がよく用いられる。
【００５８】
　正孔輸送層４の上には発光層５が設けられる。発光層５は、前記一般式（Ｉ）で表され
る有機金属錯体又はその混合物と、前記のようなゲスト材料（例えば、Ir錯体）を含有し
、電界を与えられた電極間において、陽極から注入されて正孔輸送層を移動する正孔と、
陰極から注入されて電子輸送層６を移動する電子との再結合により励起されて、強い発光
を示す。なお発光層５は、本発明の性能を損なわない範囲で、他のホスト材料（一般式（
Ｉ）と同様の働きを行う）や蛍光色素など、他成分を含んでいてもよい。
【００５９】
　ゲスト材料が発光層中に含有される量は、0.1～30重量％の範囲にあることが好ましい
。0.1重量％以下では素子の発光効率向上に寄与できず、30重量％を越えると有機金属錯
体同士が２量体を形成する等の濃度消光が起き、発光効率の低下に至る。従来の蛍光（１
重項）を用いた素子において、発光層に含有される蛍光性色素（ドーパント）の量より、
若干多い方が好ましい傾向がある。ゲスト材料が発光層中に膜厚方向に対して部分的に含
まれたり、不均一に分布してもよい。
【００６０】
　発光層５の膜厚は、通常10～200nm、好ましくは20～100nmである。正孔輸送層４と同様
の方法にて薄膜形成される。
【００６１】
　素子の発光効率を更に向上させることを目的として、発光層５と陰極７の間に電子輸送
層６が設けられる。電子輸送層６は、電界を与えられた電極間において陰極から注入され
た電子を効率よく発光層５の方向に輸送することができる化合物より形成される。電子輸
送層６に用いられる電子輸送性化合物としては、陰極７からの電子注入効率が高く、かつ
、高い電子移動度を有し注入された電子を効率よく輸送することができる化合物であるこ
とが必要である。
【００６２】
　このような条件を満たす電子輸送材料としては、Alq3などの金属錯体、10-ヒドロキシ
ベンゾ[h]キノリンの金属錯体、オキサジアゾール誘導体、ジスチリルビフェニル誘導体
、シロール誘導体、3-又は5-ヒドロキシフラボン金属錯体、ベンズオキサゾール金属錯体
、ベンゾチアゾール金属錯体、トリスベンズイミダゾリルベンゼン、キノキサリン化合物
、フェナントロリン誘導体、2-t-ブチル-9,10-N,N'-ジシアノアントラキノンジイミン、
ｎ型水素化非晶質炭化シリコン、ｎ型硫化亜鉛、ｎ型セレン化亜鉛などが挙げられる。電
子輸送層６の膜厚は、通常、5～200nm、好ましくは10～100 nmである。電子輸送層６は、
正孔輸送層４と同様にして塗布法あるいは真空蒸着法により発光層５上に積層することに
より形成される。通常は、真空蒸着法が用いられる。
【００６３】
　正孔注入の効率を更に向上させ、かつ、有機層全体の陽極への付着力を改善させる目的
で、正孔輸送層４と陽極２との間に正孔注入層３を設けることも行われている。正孔注入
層３を設けることで、初期の素子の駆動電圧が下がると同時に、素子を定電流で連続駆動
した時の電圧上昇も抑制される効果がある。正孔注入層に用いられる材料に要求される条
件としては、陽極との密着性がよく均一な薄膜が形成でき、熱的に安定であることが望ま
れる。すなわち、融点及びガラス転移温度が高く、融点としては 300℃以上、ガラス転移
温度としては 100℃以上が要求される。更に、イオン化ポテンシャルが低く陽極からの正
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【００６４】
　この目的のために、これまでに銅フタロシアニン等のフタロシアニン化合物、ポリアニ
リン、ポリチオフェン等の有機化合物や、スパッタカーボン膜や、バナジウム酸化物、ル
テニウム酸化物、モリブデン酸化物等の金属酸化物が報告されている。正孔注入層の場合
も、正孔輸送層と同様にして薄膜形成可能であるが、無機物の場合には、更に、スパッタ
法や電子ビーム蒸着法、プラズマＣＶＤ法が用いられる。以上の様にして形成される陽極
バッファ層３の膜厚は、通常、3～100nm、好ましくは 5～50nmである。 
【００６５】
　陰極7は、発光層５に電子を注入する役割を果たす。陰極として用いられる材料は、前
記陽極２に使用される材料を用いることが可能であるが、効率よく電子注入を行うには、
仕事関数の低い金属が好ましく、スズ、マグネシウム、インジウム、カルシウム、アルミ
ニウム、銀等の適当な金属又はそれらの合金が用いられる。具体例としては、マグネシウ
ム－銀合金、マグネシウム－インジウム合金、アルミニウム－リチウム合金等の低仕事関
数合金電極が挙げられる。
【００６６】
　陰極7の膜厚は通常、陽極２と同様である。低仕事関数金属からなる陰極を保護する目
的で、この上に更に、仕事関数が高く大気に対して安定な金属層を積層することは素子の
安定性を増す。この目的のために、アルミニウム、銀、銅、ニッケル、クロム、金、白金
等の金属が使われる。
【００６７】
　更に、陰極と電子輸送層の間にLiF 、MgF2、Li2O等の極薄絶縁膜（0.1～5nm）を、電子
注入層として挿入することも素子の効率を向上させる有効な方法である。
【００６８】
　なお、図１とは逆の構造、すなわち、基板１上に陰極７、電子輸送層６、発光層５、正
孔輸送層４、陽極２の順に積層することも可能であり、既述したように少なくとも一方が
透明性の高い２枚の基板の間に本発明の有機ＥＬ素子を設けることも可能である。この場
合も、必要により層を追加したり、省略したりすることが可能である。
【００６９】
　本発明は、有機EL素子が、単一の素子、アレイ状に配置された構造からなる素子、陽極
と陰極がＸ－Ｙマトリックス状に配置された構造のいずれにおいても適用することができ
る。本発明の有機ＥＬ素子によれば、発光層に特定の骨格を有する化合物と、燐光性の金
属錯体を含有させることにより、従来の一重項状態からの発光を用いた素子よりも発光効
率が高くかつ駆動安定性においても大きく改善された素子が得られ、フルカラーあるいは
マルチカラーのパネルへの応用において優れた性能を発揮できる。
【実施例】
【００７０】
　次に、本発明を、合成例及び実施例によって更に詳しく説明するが、本発明はその要旨
を超えない限り、以下の実施例の記載に限定されるものではない。
【００７１】
　略号を次に示す。
Me8HQ：2-メチル-8-ヒドロキシキノリン
Me8HQ-D：重水素化Me8HQ
BAlq：p-フェニルフェノラート-ビス(2-メチル-8-キノリノラート-N1,O8)アルミニウム
BAlq-D：重水素化BAlq（化合物１）
AQD：アルミキノリノールダイマー（化合物20）
AQD-D：重水素化AQD（化合物２１）
【００７２】
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【００７３】
合成例１
　Me8HQ　8.0ｇと重水77ｇを10％パラジウム-炭素触媒0.1ｇとともに100mLオートクレー
ブに装填し、180℃で2時間加熱攪拌して反応を実施した。反応終了後、触媒をろ過した後
、トルエンを加えて油水分離を行い、更に水層をトルエンにて抽出、得られた有機層を無
水硫酸マグネシウムにて乾燥後、溶媒を除去して粗製物得た。この粗製物を減圧蒸留にて
精製してMe8HQ-D 7.6ｇ（収率92％）を得た。
【００７４】
合成例２
　Me8HQ 16.0ｇと重水140ｇを10％パラジウム-炭素触媒0.016ｇとともに200mＬオートク
レーブに装入し、180℃で2時間加熱攪拌して反応を実施した。合成例１と同様に分離、精
製を行い、Me8HQ-D 14.6ｇ（収率88％）を得た。
【００７５】
合成例３
　Me8HQ 16.0ｇと重水140ｇを10％パラジウム-炭素触媒0.016ｇとともに200mＬオートク
レーブに装入し、140℃で2時間加熱攪拌して反応を実施した。合成例１と同様に分離、精
製を行い、Me8HQ-D 14.9ｇ（収率90％）を得た。
【００７６】
　合成例１、２及び３で得られたMe8HQ-Dを、それぞれMe8HQ-D1、Me8HQ-D2及びMe8HQ-D3
という。Me8HQ-Dは式（IV）において、R1～R5が水素（H又はD）である化合物である。Me8
HQ-D1、Me8HQ-D2及びMe8HQ-D3は表1に示すように重水素化率が相違する。
【００７７】
　ヘキサメチルベンゼンを標準物質としNMR積算値からMe8HQ-D1～Me8HQ-D3中の各水素の
重水化率を算出した。結果は表１の通り。なお、2-CH3は2位のメチル基を、3-Hは3位の水
素を示す。
【００７８】
【表１】

【００７９】
　合成したMe8HQ-Dの一例として合成例１で得られたMe8HQ-D1のIR及びNMRデータを図２～
４に示す。なお、図２はIRスぺクトルを示す。図３及び図４はNMRスぺクトル（図３：δ7
.0～9.0、図４：δ2.0～3.0）を示し、上段は原料Me8HQのNMRスペクトルであり、下段はM
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e8HQ-D1のNMRスペクトルである。また、Me8HQ-D1サンプルには標準物質としてのヘキサメ
チルベンゼンを含む。
【００８０】
合成例４
　100mL三口フラスコ中に合成例１で調製したMe8HQ-D1（1.1g）、アルミニウムトリイソ
プロポキシド（1.2ｇ）、トルエン20mＬを装入し攪拌する。この懸濁液に、トルエン12m
Ｌに溶解した4－ヒドロキシビフェニル（2.0g）をしたのち、2時間加熱還流する。冷却後
、生じた沈殿を濾取、乾燥して粗製物（2.7ｇ）を得た。得られた粗製物を昇華精製して
、BAlq-D　2.2ｇ（収率71％）を得た。
【００８１】
合成例５
　合成例２で調製したMe8HQ-D2を使用したこと以外は合成例４と同様にしてBAlq-D　2.1
ｇ（収率68％）を得た。
【００８２】
合成例６
　合成例３で調製したMe8HQ-D3を使用したこと以外は合成例４と同様にしてBAlq-D　2.1
ｇ（収率68％）を得た。
【００８３】
　なお、合成例４、５及び６で得たBAlq-Dを、それぞれBAlq-D4、BAlq-D5及びBAlq-D6と
いい、これらは原料として使用するMe8HQ-Dの種類が異なるため、重水素化率が異なる。
【００８４】
　合成したBAlq-Dの一例として、図５～６にBAlq-D4のFD-MSスペクトル及びIRスペクトル
を示す。図５はBAlq-D4のFD-MSスペクトルであり、図６はBAlq-D4のIRスペクトルである
。
【００８５】
合成例７
　50mL三口フラスコ中に合成例１で調製したMe8HQ-D1（2.0g）、アルミニウムトリイソプ
ロポキシド（1.2ｇ）、脱水エタノール28mLを装入し、１時間加熱還流した。この反応液
に水0.1mＬを加え反応を停止させ、冷却後、生じた沈殿を濾取、乾燥して粗製物を得た。
得られた粗製物は昇華精製により精製してAQD-D　1.6ｇ（収率37％）を得た。これの質量
分析（FD-MS）を実施したところ、親ピークとして722（M＋19）、723（M＋20）が観測さ
れ、重水素化されていない化合物（AQD）の親ピーク702は観測されなかった。
【００８６】
合成例８
　合成例２で調製したMe8HQ-D2を使用した以外は合成例７と同様にしてAQD-D　1.7ｇ（収
率39％）を得た。
【００８７】
合成例９
　合成例３で調製したMe8HQ-D3を使用したこと以外は合成例７と同様にしてAQD-D　1.6ｇ
（収率37％）を得た。
【００８８】
　なお、AQD-Dは化学式で例示した（化合物２１）であり、合成例７、８及び９で得たAQD
-Dを、それぞれAQD-D7、AQD-D8及びAQD-D9という。これらは原料として使用するMe8HQ-D
の種類が異なるため、重水素化率が異なる。
【００８９】
　合成したAQD-Dの一例として、図７～８にAQD-D7の質量分析及びIR分析結果を示す。図
７はAQD-D7のFD-MSスペクトルであり、図８はAQD-D7のIRスペクトルである。
【００９０】
実施例１
　正孔注入層に銅フタロシアニン（CuPC）を用い、正孔輸送層にα-NPD及び電子輸送層に
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Alq3を用いた。膜厚110nmのITOからなる陽極が形成されたガラス基板上に、各薄膜を真空
蒸着法にて、真空度5.0×10-4 Paで積層させた。まず、ITO上に正孔注入層としてCuPCを3
.0Å／秒で25nmの膜厚で成膜した。次いで、正孔注入層上に、正孔輸送層としてα-NPDを
蒸着速度3.0Å／秒にて55nmの厚さに形成した。
　次に、正孔輸送層上に、発光層としてホスト材料としての合成例４で得たBAlq-D4とIr(
piq)3（化合物４４）とを異なる蒸着源から共蒸着し、47.5nmの厚さに形成した。この時
、Ir(piq)3の濃度は8.0 ％であった。
　次に、電子輸送層としてAlq3を蒸着速度3.0Å／秒にて30nmの厚さに形成した。更に、
電子輸送層上に、電子注入層としフッ化リチウム（LiF）を蒸着速度0.1Å／秒にて1nmの
厚さに形成した。最後に、電子注入層上に、電極としてアルミニウム（Al）を蒸着速度10
Å／秒にて200nmの厚さに形成し、有機EL素子を作成した。
【００９１】
実施例２
　発光層のホスト材料として合成例５で得た化合物BAlq-D5を用いた以外は実施例１と同
様にして有機ＥＬ素子を作成した。
【００９２】
実施例３
　発光層のホスト材料として合成例６で得た化合物BAlq-D6を用いた以外は実施例１と同
様にして有機ＥＬ素子を作成した。
【００９３】
比較例１
　発光層のホスト材料として重水素化されていないBAlqを用いた以外は実施例１と同様に
して有機ＥＬ素子を作成した。
【００９４】
　実施例１～３及び比較例１で得られた有機ＥＬ素子各々の発光ピーク波長、最高発光効
率、輝度半減寿命（初期輝度2,000cd/m2）を表２に示す。
【００９５】
【表２】

【００９６】
実施例４
　正孔注入層に銅フタロシアニン（CuPC）を用い、正孔輸送層にα-NPD及び電子輸送層に
Alq3を用いた。膜厚110nmのITOからなる陽極が形成されたガラス基板上に、各薄膜を真空
蒸着法にて、真空度5.0×10-4 Paで積層させた。まず、ITO上に正孔注入層としてCuPCを3
.0Å／秒で25nmの膜厚で成膜した。次いで、正孔注入層上に、正孔輸送層としてα-NPDを
蒸着速度3.0Å／秒にて55nmの厚さに形成した。
　次に、正孔輸送層上に、発光層としてホスと材料としての合成例７で得たAQD-D7とIr(p
iq)3（化合物４４）とを異なる蒸着源から共蒸着し、47.5nmの厚さに形成した。この時、
Ir(piq)3の濃度は8.0 ％であった。
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　次に、電子輸送層としてAlq3を蒸着速度3.0Å／秒にて30nmの厚さに形成した。更に、
電子輸送層上に、電子注入層としフッ化リチウム（LiF）を蒸着速度0.1Å／秒にて1nmの
厚さに形成した。最後に、電子注入層上に、電極としてアルミニウム（Al）を蒸着速度10
Å／秒にて200nmの厚さに形成し、有機ＥＬ素子を作成した。
【００９７】
実施例５
　発光層のホスト材料として重水素化率の異なる合成例８で得たAQD-D8用いた以外は実施
例４と同様にして有機ＥＬ素子を作成した。
【００９８】
実施例６
　発光層のホスト材料として重水素化率の異なる重水素化率の異なる合成例９で得たAQD-
D9を用いた以外は実施例４と同様にして有機ＥＬ素子を作成した。
【００９９】
比較例２
　発光層のホスト材料として重水素化されていないAQDを用いた以外は実施例１と同様に
して有機ＥＬ素子を作成した。
【０１００】
　実施例４～６及び比較例２で得られた有機ＥＬ素子各々の発光ピーク波長、最高発光効
率、輝度半減寿命（初期輝度2,000cd/m2）を表３に示す。
【０１０１】
【表３】

 
【産業上の利用の可能性】
【０１０２】
　本発明によれば、良好な発光特性を維持したまま長駆動寿命な有機EL素子を獲得するこ
とができる。従って、本発明の有機EL素子はフラットパネルディスプレイ（例えば、ＯＡ
コンピュータ用や壁掛けテレビ）、車載表示素子、携帯電話表示や面発光体としての特徴
を生かした光源（例えば、複写機の光源、液晶ディスプレイや計器類のバックライト光源
）、表示板、標識灯への応用が考えられ、その技術的価値は大きいものである。
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