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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
１）　一般式（１）
　　Ｌ1Ａｌ（Ｌ2）2　　　 （１）
（但し、Ｌ1はフェノラート配位子を示し、Ｌ2は少なくとも２位に置換基を有する８－キ
ノリラート配位子を示す）
で表されるアルミニウムキレート錯体を、アルミニウムアルコキシドとキノリノール誘導
体を反応させ、次にフェノール性化合物を反応させることにより合成すること、
２）　前記アルミニウムキレート錯体を昇華精製して、一般式（２）
　　Ａｌ（Ｌ2）3　　　 （２）
（但し、Ｌ2は少なくとも２位に置換基を有する８－キノリラート配位子を示す）
で表される錯体の含有量が０．６ｍｏｌ％以下である有機ＥＬ材料とすること、
３）　前記有機ＥＬ材料を蒸着成膜すること、の各工程を含むことを特徴とする有機ＥＬ
素子の製造方法。
【請求項２】
　有機ＥＬ素子が陽極と陰極の間に、正孔輸送層、発光層及び電子輸送層を含む有機層を
有し、発光層が前記有機ＥＬ材料を含む材料を昇華蒸着して形成されるものである請求項
１記載の有機ＥＬ素子の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
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【０００１】
　本発明は、有機エレクトロルミネツセンス素子（以下、有機ＥＬ素子という）及びその
有機材料層等に含有させる有機ＥＬ材料としてのアルミニウムキレート錯体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　将来有望なディスプレイパネルとして注目を浴びている有機ＥＬパネルを構成する有機
ＥＬ素子は、その一般的な例として表示面であるガラス基板上に、透明電極としての下部
電極（例えば、陽極）、発光層を含む複数の有機材料層、金属電極からなる上部電極（例
えば、陰極）を、順次、薄膜として積層した構造を有している。有機材料層には、発光層
の他に、正孔注入層、正孔輸送層などの正孔輸送能を持つ材料からなる層や、電子輸送層
、電子注入層などの電子輸送能を持つ材料からなる層などが含まれ、これらが設けられた
構成の有機ＥＬ素子も提案されている。なお、これら有機材料層には低分子化合物の他に
も高分子化合物、更には無機化合物も含まれ得る。
【０００３】
　発光層並びに電子あるいは正孔の輸送層を有する積層体からなる有機ＥＬ素子に電界が
印加されると、陽極からは正孔が、陰極からは電子が注入される。有機ＥＬ素子は、この
電子と正孔が発光層において再結合し、励起子が形成され、それが基底状態に戻るときに
放出される発光を利用したものである。発光の高効率化や素子を安定駆動させるために、
発光層に色素をゲスト材料としてドープすることもある。
【０００４】
　近年、発光層に蛍光材料の他に、りん光材料を利用することも提案されている。有機Ｅ
Ｌ素子の発光層において、電子と正孔の再結合後の一重項励起子と三重項励起子の発生確
率が1：3と考えられており、三重項励起子による発光であるりん光を利用した素子の方が
一重項励起子による発光である蛍光を使った素子の3～4倍の発光効率の達成が期待される
。
【０００５】
　一方、有機ＥＬ素子の低電力性、発光効率の向上と駆動安定性を向上させるために、有
機発光層と陰極の間に有機発光層からの正孔の移動を制限する正孔ブロッキング層を設け
ることが提案されている。この正孔ブロッキング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、電子との再結合確立を向上させ、発光の高効率化を達成することがで
きる。正孔ブロック材料としてフェナントロリン誘導体やトリアゾール誘導体が有効であ
ると報告されている。
【０００６】
【特許文献１】特開平5-214332号公報
【特許文献２】特開2001－237079号公報
【特許文献３】特開2001－284056号公報
【０００７】
　特許文献１には、オキシキノリン化合物とフェノール性化合物とのアルミニウム錯体（
以下、AlQ2ORという）が、ブルー放出性発光材料としての有機ＥＬ材料として、有用であ
ることが報告されている。このAlQ2ORは、２分子の8-オキシキノリン配位子と１分子のフ
ェノール性配位子とが、１つのアルミニウム原子と錯体を形成した構造を有する。特許文
献１では、AlQ2ORを電子輸送層に存在させ、発光させる例を開示している。
【０００８】
　特許文献２には、正孔阻止層にAlQ2ORを存在させたりん光発光又は蛍光発光の有機ＥＬ
素子が報告されている。また、特許文献３には、りん光材料を含む発光層と電子輸送層の
間に正孔阻止層を設け、これにAlQ2ORを存在させたりん光発光有機ＥＬ素子が報告されて
いる。
【０００９】
　特許文献２及び３においては、AlQ2ORの具体例として、オキシキノリン化合物が2-メチ
ル-8-オキシキノリンであり、フェノール性化合物が4-フェニルフェノールである化合物
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から得られる（1,1'-ビフェニル）-4-オラート）ビス(2-メチル-8-キノリノラート-N1,08
)アルミニウム（以下、BAlqという）を例示している。しかし、BAlqは耐久性には優れる
が、Ip（イオン化ポテンシャル）が十分に大きくないため正孔ブロッキング能が劣るとい
う欠点がある。このため、正孔阻止層としてBAlqを、電子輸送層としてトリス（８－ヒド
ロキシキノリンアルミニウム）（以下、Alq３という）を用いた場合は、電子輸送層が発
光してしまう。赤色のりん光発光を利用した有機ＥＬ素子においては、Alq３の発光（緑
色）は色度劣化につながる。そこで、りん光材料をゲスト材料に用いた発光層を有する有
機ＥＬ素子において、ホスト材料にAlQ2ORを用いた場合、良好な発光特性を維持したまま
、長駆動寿命化を達成させることが望まれている。
【００１０】
　AlQ2ORは有機ＥＬ材料としての物性は優れており、AlQ2ORを使用した有機ＥＬ素子は発
光特性や長寿命化などの高い性能を示す。しかし、AlQ2ORのようなアルミニウムキレート
錯体を有機ＥＬ材料として用いた有機ＥＬ素子の製造工程の一つである蒸着工程において
、成膜チャンバの蒸着初期における減圧度が安定しなくなるという問題が発生することが
判明した。減圧度が安定しないまま蒸着工程を行うと、均一な薄膜形成が行えず、製品間
での性能のばらつきが生じる。また、減圧度が安定するのを待ってから蒸着工程を行うと
、製品間のばらつきは解消されるが、有機ＥＬ材料及び蒸着開始するまでの時間を著しく
ロスすることとなる。このように減圧度を乱す原因を有する材料を用いることは、実用的
な有機ＥＬ素子の製造工程において、品質管理や生産効率の点から大きな障害となってい
る。また、実用化に成功しても、製造コストに著しく悪影響を及ぼすことが必至であった
。
【００１１】
　更に、AlQ2OR等のアルミニウム錯体は、高沸点であることからガスクロマトグラフィー
で分析は行えず、また高速液体クロマトグラフィー（HPLC）においてもその分析条件下で
は容易に分解が起こるため、純度あるいは不純物の含有量を定量的に把握することが困難
であった。すなわち、減圧度を乱す原因については全く解明されていないのみならず、高
い生産効率で、且つ信頼性の高い有機ＥＬ素子を製造するために不可欠である有機ＥＬ材
料の管理指標すら存在していない状態であった。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　本発明は、このような問題に対処することを課題の一例とするものである。すなわち、
AlQ2ORを有機ＥＬ材料として含む有機ＥＬ素子において、素子製造時の蒸着工程初期の成
膜室の減圧度が安定しない原因を解明し、その解決手段を提供することにある。成膜室の
減圧度が安定することにより、有機ＥＬ素子の製品間の均一な性能を保持し、かつ有機Ｅ
Ｌ素子の製造工程における製造タクトタイム短縮によるコストダウンを図ることである。
加えて、信頼性高く実用素子を製造する上で不可欠な材料の管理指標を与えることにより
、実用性のある量産品として高品質な有機ＥＬ材料及びこれを使用した有機ＥＬ素子を提
供すること等が本発明の目的である。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明者らは、実用性の高いAlQ2ORからなる有機ＥＬ材料の開発において鋭意検討した
結果、通常の方法により調製されたAlQ2ORには特徴的な不純物が含まれること、その不純
物は熱に不安定であり、加熱によって容易に分解することを見出した。この特徴的な不純
物の含有量と、蒸着工程時の成膜室の減圧度が不安定となる現象との関連性を明らかにす
ることにより、本発明を完成するに至った。
【００１４】
　本発明は、一般式（１）
　L1Al(L2)2   （１）
（但し、L1はフェノラート配位子を示し、L2は少なくとも2位に置換基を有する8-キノリ
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ラート配位子を示す）で表されるアルミニウムキレート錯体からなる有機ＥＬ材料におい
て、一般式(２) 
　Al(L2)3   （２）
（但し、L2は少なくとも2位に置換基を有する8-キノリラート配位子を示す）で表される
錯体の含有量が0.6mol％以下である有機ＥＬ材料に関する。
【００１５】
　また、本発明は、前記の有機ＥＬ材料を製造するに当たり、アルミニウムアルコキシド
とキノリノール誘導体を反応させ、次にフェノール性化合物を反応させて得たアルミニウ
ムキレート錯体を精製して、一般式(２)で表される錯体の含有量を0.6mol％以下とする有
機ＥＬ材料の製造方法に関する。
　更に、本発明は、前記の有機ＥＬ材料を含む材料を昇華蒸着して得られる層を有する有
機ＥＬ素子に関する。
　更にまた、本発明は、1）　一般式（１）で表されるアルミニウムキレート錯体を合成
すること、2）　前記アルミニウムキレート錯体を昇華精製して前記の有機ＥＬ材料とす
ること、3）　前記有機ＥＬ材料を蒸着成膜すること、の各工程を含む有機ＥＬ素子の製
造方法に関する。
【００１６】
　以下、本発明を詳細に説明する。
　本発明の有機ＥＬ材料は、上記一般式（１）で表されるアルミニウムキレート錯体から
なるものであり、微量の不純物を含み得るが、特定の不純物の含有量が一定値以下である
必要がある。
【００１７】
　このアルミニウムキレート錯体は、AlQ2ORに対応させることができる。すなわち、Q及
びL2は少なくとも2位に置換基を有する8-キノリラート配位子を示し、OR及びL1は置換基
を有しても良いフェノラート配位子を示す。
　ここで、少なくとも2位に置換基を有する置換8-キノリラート配位子は、アルミニウム
に対し３以上の結合を立体的に阻害する２位の置換基を有する。例えば、２位のメチル基
、エチル基等が挙げられる。この8-キノリラート配位子は２位以外に１以上の置換基を有
してもよく、この置換基としては、メチル基、エチル基、プロピル基、フェニル基、シア
ノ基、トリフルオロメチル基等が挙げられる。
　フェノラート配位子としては、フェノラート、ナフトラート、フェナントラート等の無
置換のフェノラート配位子の他、１以上の置換基を有する置換フェノラート配位子がある
。この置換基としては、フェニル基、ナフチル基、フェナントリル基、アルキル基、アル
キルフェニル基等が挙げられる。置換位置には制限はないが、２位に置換基を有すること
は望まれない。置換フェノラート配位子としては、フェニルフェノラート、ナフチルフェ
ノラート、フェニルナフトラート、フェナントリルフェノラート、フェニルフェナントラ
ート、ナフチルナフトラート等の配位子が挙げられる。なお、アルキル基の炭素数は１～
６の範囲が好ましい。
【００１８】
　本発明の有機ＥＬ材料（本アルミニウムキレート錯体ともいう）は、キノリノール誘導
体及びフェノール性化合物から構成される。このアルミニウムキレート錯体からなる有機
ＥＬ材料は、有機ＥＬ素子に使用されるが、好ましくは発光層中のホスト材料又は正孔阻
止材料として使用される。一般式（1）で示されるアルミニウムキレート錯体の製造方法
については、特許文献１に報告されているように、エタノール溶媒中、アルミニウムイソ
プロポキシドとキノリノール誘導体、フェノール性化合物を順次反応させ、錯体化する方
法などが知られている。
【００１９】
　一般式（１）で表されるアルミニウムキレート錯体は、２種類の配位子が2：1のモル比
で配位したアルミニウム錯体であるが、キノリノール誘導体として2-メチル-8-ヒドロキ
シキノリンのような2位に置換基を有する場合、立体障害の効果により一般式（２）で表
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されるような単一の配位子のみが３個配位することを防ぐとされ、特開平6-172751号公報
では、一般式（２）で表される化合物の１種であるアルミニウムの2-メチル-8-ヒドロキ
シキノリントリス錯体が形成出来なかったとの記述がある。
【００２０】
　このように、これまでは、一般式（１）で表されるアルミニウムキレート錯体を合成す
る際、2位に置換基を有する8-ヒドロキシキノリンを配位子として用いた場合、一般式（
２）で表される錯体は生成しないと考えられていた。従って、一般式（２）で表される錯
体が混入した場合の具体的な悪影響についてもはっきりとは判明していなかった。
【００２１】
　本発明者らは、一般式（１）で表されるアルミニウムキレート錯体を通常の方法により
調製した場合、一般式（２）で表される錯体を副生し、アルミニウムキレート錯体中に一
般式（２）で表される錯体を含有すると、有機ＥＬ素子製造時の蒸着工程における成膜室
内の減圧度が安定しなくなることを見出し、且つ一般式（２）で表される錯体の含有量を
0.6mol%以下である本アルミニウムキレート錯体を使用して有機ＥＬ素子を製造すると、
その蒸着工程において成膜室内の減圧度が乱れるという問題は発生しないことを見出した
。
【００２２】
　一般式（２）で表される錯体は分解し易いと考えられ、有機ＥＬ材料中にこの錯体が僅
かでも存在すると、蒸着工程時に、分解に伴う揮発性ガスが発生することとなり、成膜室
内の減圧度に著しく悪影響を及ぼすものと考えられる。通常の方法により調製した場合、
一般式（２）で表される錯体の含有量は2.0 mol%以上であり、通常の精製法（再結晶と昇
華精製）を行っても1.0 mol%以上であることが見出された。通常一般式（１）で表される
アルミニウムキレート錯体の製造は、合成反応後、昇華によって精製（精製工程）された
後、有機ＥＬ材料として使用されているが、我々の検討によれば一回の昇華精製のみでは
減圧度を乱さない程度まで一般式（２）で表される錯体を除去することは困難である。数
回昇華精製を繰り返すことで、一般式（２）で表される不純物の含有量を0.6mol%以下と
した本アルミニウムキレート錯体を得ることができる。本発明における精製工程は、昇華
精製を2回以上、好ましくは3回以上行うことがよい。すなわち、アルミニウムアルコキシ
ドとキノリノール誘導体を反応させ、次にフェノール性化合物を反応させて一般式（１）
で表されるアルミニウムキレート錯体を合成したのち、必要により通常の精製法を行い、
その後複数回の昇華精製を行うことにより、本アルミニウムキレート錯体を得る方法が適
する。
【００２３】
　一般的な有機ＥＬ素子の製造方法は、ガラス等の基板上に有機ＥＬ素子駆動用ＴＦＴ、
カラーフィルタ、下部電極、絶縁膜等を形成する前処理工程、下部電極上に有機ＥＬ材料
、上部電極を成膜する成膜工程、封止キャップや封止膜により有機ＥＬ素子を外気から封
止する封止工程等からなる。そのなかの成膜工程における有機ＥＬ材料の成膜は、真空雰
囲気にした成膜室内で真空蒸着を行う蒸着工程がなされている。このとき、成膜室の減圧
度が安定しなければ、有機ＥＬ材料の均質な薄膜成形が行うことができない。本発明では
、前述の精製工程を施した有機ＥＬ材料を用いることで、成膜室内の減圧度が乱れるとい
う問題が発生せず、均一な有機ＥＬ材料の薄膜形成を行うことができる。
【図面の簡単な説明】
【００２４】
【図１】本発明による有機ＥＬ素子の一例を示す構造図
【図２】蒸着工程における成膜室の構造図
【図３】精製工程における昇華精製装置の構造図
【符号の説明】
【００２５】
　11；基板、12；下部電極（陽極）、13；有機正孔輸送層、14；発光層、15；電子輸送層
、16；上部電極（陰極）、21；成膜室、22；基板保持ユニット、23；バルブ、25；成膜源
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、31；ガラス製外筒、32；ガラス製内筒、37；粗原料、33；マントルヒーター
【発明を実施するための最良の形態】
【００２６】
　以下に、本発明の有機ＥＬ材料用のアルミニウムキレート錯体として適するアルミニウ
ムキレート錯体を例示するが、これに限定されない。例示されたアルミニウムキレート錯
体から、本発明のアルミニウムキレート錯体の合成に使用するキノラート類及びフェノラ
ート類が理解される。そして、合成されたアルミニウムキレート錯体は、特に高度又は特
別な精製処理をしない限り、一般式（２）で表される不純物の含有量が0～0.6mol%の範囲
を外れる。
【００２７】
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【００２９】
　本発明のアルミニウムキレート錯体は、有機ＥＬ材料として使用される。この有機ＥＬ
材料は、有機ＥＬ素子の電子輸送層、正孔阻止層、発光層等に使用し得るが、発光層又は
正孔阻止層に使用することが好ましい。有利には、ホスト材料とゲスト材料を有する発光
層のホスト材料に使用される。この場合、ゲスト材料としては、ルテニウム、ロジウム、
パラジウム、銀、レニウム、オスミウム、イリジウム、白金若しくは金から選ばれるりん
光性有機貴金属錯体化合物が使用されることが好ましい。このようなホスト材料とゲスト
材料を発光層に含む有機ＥＬ素子は、経時的発光強度の劣化が少なく、且つ信頼性にも優
れたものとなる。前述に限らず、蛍光材料等の発光材料をゲスト材料として用いることも
できる。
【００３０】
　上記ゲスト材料のりん光性有機貴金属錯体化合物を以下に例示するが、これに限られる
ものではない。
【００３１】
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【００３２】

【００３３】
　以下に本発明の有機ＥＬ素子の一例を、有機ＥＬ素子の層構造を示す図1を参照しつつ
説明する。
　図1に示す有機ＥＬ素子は、基板11、下部電極12、正孔輸送層13、発光層14、電子輸送
層15及び上部電極16から構成されている。これは、ガラスなどの基板11上に、下部電極12
、有機化合物からなる正孔輸送層13、発光層14、電子輸送層15及び上部電極16を積層させ
て得られる。その一例として、下部電極2としての陽極にインジウムすず酸化物（以下、I
TOという）、正孔輸送層に4,4’-ビス（N-ナフチル-N-フェニル-アミノ)ビフェニル（以
下、NPBという）（Ip＝5.4eV）、発光層に一般式（1）によって示される本発明の有機Ｅ
Ｌ材料、電子輸送層にAlq３、上部電極7の陰極にアルミニウムを用いた構成がある。
【００３４】
　また、電子輸送層15及び上部電極16間にＬｉ２Ｏ、ＬｉＦなどの電子注入層を薄膜とし
て積層、成膜したものも好ましく挙げられる。また、下部電極12及び正孔輸送層13間に銅
フタロシアニン（以下、CuPcという）等のポルフィリン化合物などの正孔注入層を薄膜と
して積層、成膜したものも好ましく挙げられる。正孔輸送層13に含まれる成分は、正孔輸
送能力を有する物質であればよい。
【００３５】
　下部電極12、上部電極16には、どちらを陽極、陰極に設定してもよい。陽極は陰極より
仕事関数の高い材料で形成され、厚さが600～5000Å程度のものが用い得る。好ましくは
、ITO、IZOなどの金属酸化物の透明導電膜、銀、クロム、マグネシウム、ニッケル、白金
、アルミニウム、金等の金属膜若しくは合金膜、ドープされたポリアニリンやドープされ
たポリフェニレンビニレン等の非晶質半導体等を単層膜若しくは複数の積層膜で形成して
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いる。下部電極12に陰極を用いた場合は、有機材料層の構成は逆向き、例えば下部電極12
、電子輸送層15、発光層14、正孔輸送層13、上部電極16のように形成される。
【００３６】
　本発明における有機ＥＬ素子の光の取り出し方向は、基板11側からのボトムエミッショ
ン型有機ＥＬ素子やその反対側に光を取り出すトップエミッション型有機ＥＬ素子にも適
用可能である。
【００３７】
　発光層を構成する有機ＥＬ材料は単一の材料だけではなく、ホスト材料とゲスト材料の
組み合わせの有機層であっても良い。ホスト材料として使用される有機ＥＬ材料としては
、前記の本アルミニウムキレート錯体があり、そのとき組み合わせるゲスト材料として使
用される有機材料は、りん光性有機貴金属錯体化合物が好ましいものとしてある。このり
ん光性有機貴金属錯体化合物は、前記の有機貴金属錯体化合物がある。しかしながら、必
要により、本発明の効果を損なわない範囲で他の材料を少量配合することも可能である。
なお、ホスト材料に対するゲスト材料の使用割合（wt）は、99.99:0.01～60:40程度がよ
い。
【００３８】
　電子輸送層15を構成する材料としては、Alq３等の各種公知の材料が使用可能である。
また、本発明の本アルミニウムキレート錯体を使用することもできる。
　また、正孔阻止層を設けることもでき、これを構成する材料としては、Alq３等の各種
公知の材料が使用可能である。また、本発明の本アルミニウムキレート錯体を使用するこ
ともできる。
【００３９】
　以下に本発明の有機ＥＬ素子の製造方法の一例を、成膜室の構造を示す図２を参照しつ
つ説明する。なお、図１で使用した記号が共通のものは、図１の記号をそのまま用いる。
　下部電極12等の成膜・パターニングを行った前処理工程後の基板11を図２に示す成膜室
21内に搬送し、その基板11を基板保持ユニット22により固定する。成膜室21はバルブ23が
接続され、バルブ23により成膜室21内の雰囲気を減圧状態に設定する。後述の図３に示す
昇華精製装置による精製工程を施した有機ＥＬ材料24を成膜源25に充填する。成膜源25に
抵抗加熱法等による加熱手段26によって加熱し、有機ＥＬ材料を昇華又は蒸発させること
で気体状とする。そして、気体状とされた成膜材料27を基板11に正孔輸送層13、発光層14
、電子輸送層15及び上部電極16として成膜させることで成膜工程を行う。このような成膜
室21を利用する成膜工程は、有機ＥＬ素子に使われうる他の有機材料又は電極材料につい
てもいずれも適用できる。
【００４０】
　前記一般式（２）で示される錯体は分解し易いと考えられ、有機ＥＬ材料中にこの錯体
が一定量以上存在すると、成膜室２１内の減圧度に著しく悪影響を及ぼす。しかし、本発
明の有機ＥＬ材料を使用することで、かかる悪影響が排除され、均一な薄膜を成膜するこ
とができる。
【実施例】
【００４１】
　以下、本発明を実施例に基づき、更に詳細に説明する。
【００４２】
合成例１
　冷却管、温度計、攪拌モーターを装着した500ml三口フラスコに、2-メチル-8-キノリノ
ール（市販品：純度98.0%以上。以下、同じ）8.3g、アルミニウムイソプロポキシド1 0.7
g、脱水エタノール290mlを投入し、窒素気流下還流温度まで加熱し、1時間加熱攪拌を行
った。反応液を室温まで冷却し、セライト濾過にて不溶分を除去した。反応中間体を含む
母液を、攪拌モーターを装着した500ml三口フラスコに移し、室温にて攪拌しながらp-ヒ
ドロキシビフェニル8.9gと2-メチル-8-キノリノール8.3gを脱水エタノール75mlに溶解し
た溶液をゆっくり加え、1時間攪拌した。生じた沈殿を濾取し、エタノール次いでメタノ
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ールで洗浄後、70℃にて減圧乾燥を5時間行い、式（５）で表される化合物（５）2 2.5g
を得た。一般式（2）で表される化合物であるトリス-(2-メチル-8-キノリノラート)-アル
ミニウム（以下、不純物Aという）が2.0mol％以上含まれていた。
【００４３】
合成例２
　冷却管、温度計、攪拌モーターを装着した200ml三口フラスコに、2-メチル-8-キノリノ
ール6.4g、アルミニウムイソプロポキシド4.1g、脱水エタノール100mlを投入し、窒素気
流下還流温度まで加熱し、1時間加熱攪拌を行った。反応液を室温まで冷却し、セライト
濾過にて不溶分を除去した。反応中間体を含む母液を、攪拌モーターを装着した200ml三
口フラスコに移し、室温にて攪拌しながら2-メチル-8-キノリノール3.2gを脱水エタノー
ル40mlに溶解した溶液をゆっくり加え、1時間攪拌した。生じた沈殿を濾取し、エタノー
ル次いでメタノールで洗浄後、70℃にて減圧乾燥を5時間行い、固体8.6gを得た。NMR分析
の結果、一般式（2）で表される化合物であるトリス-(2-メチル-8-キノリノラート)-アル
ミニウム（不純物A）であることを確認した。
【００４４】
精製例１
　合成例１で得られた化合物（5）を４回繰り返し昇華精製を行った。昇華精製は、合成
例１で得られた化合物10.0ｇを、図３に示す昇華精製装置を用いて精製を行った（精製工
程）。昇華精製装置はガラス製外筒31とガラス製内筒32により構成され、加熱部であるガ
ラス製外筒はマントルヒーター33によって加熱され、捕集部であるガラス製内筒32は管34
より供給され、管35から排出される窒素ガスにより冷却される。真空ポンプにつながる管
36より系内を2.0Torrに減圧し、加熱部温度を360℃として、化合物（5）を捕集部のガラ
ス製内筒32の外壁に精製化合物として捕集した。なお、粗原料3 7としての化合物（5）は
ガラス製外筒31の底部に装入した。捕集部に捕集された精製化合物について同様の操作を
４回繰り返した。最終的に捕集された精製化合物Aは1.35gであった。NMR分析により、精
製化合物Aには一般式(２)で表される錯体（不純物A）を含有していないことを確認した。
精製化合物Aを本アルミニウムキレート錯体（有機ＥＬ材料）として使用した。
【００４５】
実施例１～３及び比較例１～２
　上記精製例１で得た精製化合物Aを使用して、次のサンプル１～５とした。
サンプル１：精製化合物A
サンプル２：精製化合物Aに合成例２で得た不純物Aを0.4mol％配合
サンプル３：精製化合物Aに合成例２で得た不純物Aを0.6mol％配合
サンプル４：精製化合物Aに合成例２で得た不純物Aを0.8mol％配合
サンプル５：精製化合物Aに合成例２で得た不純物Aを1.0mol％配合
　なお、サンプル４～５は、比較のためのサンプルである。
【００４６】
　サンプル１～５を有機ＥＬ材料とし、蒸着源（成膜源）への蒸着原料（有機ＥＬ材料）
仕込み量を２０gとし成膜室にて１×１０－４Pa以下の高真空化蒸着を行い、有機ＥＬ素
子を作成した。有機ＥＬ素子は次のような手順で作成した。ガラス基板上に１１０nmのＩ
ＴＯを下部電極としてスパッタ法により成膜した。次いで、ITOをエッチングによりパタ
ーニングし、２mmのストライプの下部電極を形成した。次に、フォトレジストＡＺ６１１
２（東京応化工業製）を、下部電極上にパターン形成した。次いで、ガラス基板を、界面
活性剤にて洗浄し、純水にて洗浄した後、低湿度下で十分乾燥させた。その後、１０分間
ＵＶオゾン洗浄した（前処理工程）。
【００４７】
　その後、洗浄したガラス基板を、成膜室に投入した。成膜室の真空度１×１０－４Paに
設定してから、抵抗加熱蒸着を用いて、ＣｕＰｃを毎秒０．５nmの成膜速度にて２５nmの
厚さに成膜し、正孔注入層を形成した。ＮＰＢを、同じく毎秒０．５nmの成膜速度にて抵
抗加熱真空成膜し、正孔輸送層を形成した。更に、発光層として上記サンプル１～５をそ
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れぞれ毎秒０．５nmの成膜速度で５０nm抵抗加熱真空成膜した。更に、電子輸送層として
Alq３を毎秒０．５nmの成膜速度で３０nmの厚さに抵抗加熱真空成膜した。続いて、電子
注入層としてＬｉＦを毎秒０．０１nmの成膜速度で０．３nmの厚さに抵抗加熱真空成膜し
た。最後に、陰極用のシャドウマスクを施し，下部電極のストライプと直交するような２
mm幅のストライプ状アルミニウムを上部電極として毎秒１nmの速度で１００nmの厚さに抵
抗加熱真空成膜した（成膜工程）。有機ＥＬ発光部は下部電極のＩＴＯと上部電極のアル
ミニウムの交差部により確定され、有機ＥＬ発光部の大きさは２mm×２mmであった。
【００４８】
　蒸着工程における成膜室内の減圧度の変動及びその時に作成した有機ＥＬ素子性能のば
らつき具合を調べた。素子性能のばらつきは、各サンプルを用いて作成した有機ＥＬ素子
の電圧-輝度特性等の特性のばらつきにより判断した。その結果を表１に示す。
　なお、表1において、◎、○、×、××は次のことを示す。
[減圧度変動]
◎：減圧度の変動が全く無し、○：減圧度がやや乱れる、×：減圧度が乱れる、××：減
圧度が著しく乱れる
[素子性能のばらつき]
◎：ばらつきは殆ど無し、○：ややばらつきは生じるものの実用に支障無し、×：明らか
なばらつきが生じ、素子の歩留が低下するため実用が困難、××：著しくばらつきが生じ
、且つ素子性能も著しく低下するため実用は不可
【００４９】
【表１】

【００５０】
合成例３
　冷却管、温度計、攪拌モーターを装着した500ml三口フラスコに、6-ブロモ-2-ナフトー
ル26.8g、テトラキストリフェニルホスフィンパラジウム4.6g、トルエン100mlを投入し、
50℃で攪拌を行った。固体分がほぼ溶解したところで、フェニルボロン酸14.6ｇをエタノ
ール100mlに溶解した溶液を加え、攪拌を行った。溶液が混ざり合ったところで、炭酸ナ
トリウム30gの100ml水溶液を投入し、還流温度まで加熱し、1時間加熱攪拌を行った。反
応終了後、希塩酸を、水層が弱酸性になるまで加え、有機層を回収し、減圧蒸留により溶
媒を除去した。得られた粗生成物にトルエン50mlを加えて再結晶を行い、濾取した結晶を
トルエンにて洗浄、80℃で減圧乾燥を行い、11.9ｇの6-フェニル-2-ナフトールを得た。
【００５１】
合成例４
　冷却管、温度計、攪拌モーターを装着した500ml三口フラスコに、2-メチル-8-キノリノ
ール（市販品：純度98.0%以上）8.3g、アルミニウムイソプロポキシド10.7g、脱水エタノ
ール290mlを投入し、窒素気流下還流温度まで加熱し、1時間加熱攪拌を行った。反応液を
室温まで冷却し、セライト濾過にて不溶分を除去した。反応中間体を含む母液を、攪拌モ
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ーターを装着した500ml三口フラスコに移し、室温にて攪拌しながら合成例３で得た6-フ
ェニル-2-ナフトール11.5gと2-メチル-8-キノリノール8.3gを脱水エタノール75mlに溶解
した溶液をゆっくり加え、1時間攪拌した。生じた沈殿を濾取し、エタノール次いでメタ
ノールで洗浄後、70℃にて減圧乾燥を5時間行い、化合物（6）27.9gを得た。不純物Aが2.
0mol％以上含まれていた。
【００５２】
精製例２
　合成例４で得られた化合物（6）を、４回繰り返し昇華精製を行った。昇華精製はこの
化合物6.0ｇを、精製例１で使用した装置を使用し、系内を2.0Torrに減圧し、加熱部温度
を360℃として行った。捕集部に捕集された精製化合物について同様の操作を４回繰り返
した。最終的に捕集された精製化合物Bは1.10gであった。不純物Aは検出されなかった。
【００５３】
実施例４～６及び比較例３～４
　上記精製例２で得た精製化合物Bを使用して、サンプル６～１０とした。なお、サンプ
ル９～１０は、比較のためのサンプルである。
サンプル６：精製化合物B
サンプル７：精製化合物Bに合成例２で得た不純物Aを0.4mol％配合
サンプル８：精製化合物Bに合成例２で得た不純物Aを0.6mol％配合
サンプル９：精製化合物Bに合成例２で得た不純物Aを0.8mol％配合
サンプル１０：精製化合物Bに合成例２で得た不純物Aを1.0mol％配合
【００５４】
　サンプル６～１０を有機ＥＬ材料とし、実施例１同様の方法にて、発光層に上記サンプ
ル６～１０を用いた有機ＥＬ素子を作成した。蒸着工程における成膜室の減圧度の変動及
びその時に作成した素子性能のばらつき具合を調べた。素子性能のばらつきは、各サンプ
ルを用いて作成した素子の電圧-輝度特性等の特性のばらつきにより判断した。その結果
を表２に示す。
　なお、表２において、◎、○、×、××は表1の場合と同様のことを示す。
【００５５】

【表２】

【００５６】
　表１～２から、一般式(２)で表される錯体の含有量と、蒸着工程時における減圧度の変
動及び製造した有機ＥＬ素子の性能のばらつきとが強い相関を示しており、一般式(２)で
表される錯体の含有量が0.6mol%以下の範囲において、減圧度変動と素子性能ばらつきが
著しく改善されることが伺える。
【産業上の利用の可能性】
【００５７】
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　本アルミニウムキレート錯体を使用することにより、蒸着工程時の成膜室の減圧度は十
分安定し、高い生産効率で、且つ信頼性にも優れた、実用レベルに耐え得る高品質の有機
ＥＬ素子が得られる。その有機ＥＬ素子の製造方法においては、生産効率がアップし、製
造コストの削減、高い品質管理を可能とする。

【図１】

【図２】

【図３】
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