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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　基板上に電極と少なくとも１層以上の有機層を有する有機エレクトロルミネッセンス素
子において、該有機層の少なくとも１層は燐光性化合物とホスト化合物を含有する発光層
であり、該燐光性化合物のＨＯＭＯ準位が－５．１５～－３．５０ｅＶ、かつＬＵＭＯ準
位が－１．２５～＋１．００ｅＶであり、該ホスト化合物のリン光の０－０バンドが４６
０ｎｍ以下、かつガラス転移点が９０℃以上であり、該ホスト化合物が下記一般式（１）
で表される構造を有し、該燐光性化合物が下記一般式（Ａ）で表される構造を有すること
を特徴とする有機エレクトロルミネッセンス素子。
【化１】

〔Ｒ１ａは水素原子、脂肪族基、芳香族基または複素環基を表す。Ｒ１およびＲ２は、そ
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れぞれ、水素原子または置換基を表す。但し、Ｒ１の少なくとも１つはジベンゾフリル基
を表す。ｎ１は、１～４の整数を表す。ｎ２は、０～４の整数を表す。〕
【化２】

〔式中、Ｒ１は置換基を表す。Ｚは５～７員環を形成するのに必要な非金属原子群を表す
。ｎ１は０～５の整数を表す。Ｂ１～Ｂ５は炭素原子、窒素原子、酸素原子もしくは硫黄
原子を表し、少なくとも一つは窒素原子を表す。Ｍ１は元素周期表における８族～１０族
の金属を表す。Ｘ１及びＸ２は炭素原子、窒素原子もしくは酸素原子を表し、Ｌ１はＸ１

及びＸ２とともに２座の配位子を形成する原子群を表す。ｍ１は１～３の整数を表し、ｍ
２は０～２の整数を表すが、ｍ１＋ｍ２は２または３である。〕
【請求項２】
　前記Ｒ１ａが、フェニル基であることを特徴とする請求項１に記載の有機エレクトロル
ミネッセンス素子。
【請求項３】
　前記ｎ１が、１であることを特徴とする請求項１または請求項２に記載の有機エレクト
ロルミネッセンス素子。
【請求項４】
　前記ｎ２が、０であることを特徴とする請求項１～３までのいずれか一項に記載の有機
エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項５】
　前記ホスト化合物のガラス転移点が、１３０℃以上であることを特徴とする請求項１～
４までのいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項６】
　前記燐光性化合物のＨＯＭＯ準位が－４．８０～－３．５０ｅＶ、かつＬＵＭＯ準位が
－０．８０～＋１．００ｅＶであることを特徴とする請求項１～５までのいずれか一項に
記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項７】
　前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物において、ｍ２が０であることを特徴とする
請求項１～６までのいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項８】
　電子阻止層を有することを特徴とする請求項１～７までのいずれか１項に記載の有機エ
レクトロルミネッセンス素子。
【請求項９】
　白色に発光することを特徴とする請求項１～８までのいずれか１項に記載の有機エレク
トロルミネッセンス素子。
【請求項１０】
　請求項１～９までのいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子を備えた
ことを特徴とする表示装置。
【請求項１１】
　請求項１～９までのいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子を備えた
ことを特徴とする照明装置。
【請求項１２】
　請求項１１に記載の照明装置と、表示手段として液晶素子を備えたことを特徴とする表
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示装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機エレクトロルミネッセンス素子、及び該有機エレクトロルミネッセンス
素子を用いた表示装置、照明装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来、発光型の電子ディスプレイデバイスとして、エレクトロルミネッセンスディスプ
レイ（ＥＬＤ）がある。ＥＬＤの構成要素としては、無機エレクトロルミネッセンス素子
や有機エレクトロルミネッセンス素子（以下、有機ＥＬ素子ともいう）が挙げられる。無
機エレクトロルミネッセンス素子は平面型光源として使用されてきたが、発光素子を駆動
させるためには交流の高電圧が必要である。
【０００３】
　一方、有機ＥＬ素子は発光する化合物を含有する発光層を陰極と陽極で挟んだ構成を有
し、発光層に電子及び正孔を注入して、再結合させることにより励起子（エキシトン）を
生成させ、このエキシトンが失活する際の光の放出（蛍光・リン光）を利用して発光する
素子であり、数Ｖ～数十Ｖ程度の電圧で発光が可能であり、さらに自己発光型であるため
に視野角に富み、視認性が高く、薄膜型の完全固体素子であるために省スペース、携帯性
等の観点から注目されている。
【０００４】
　今後の実用化に向けた有機ＥＬ素子の開発としては、さらに低消費電力で、効率よく高
輝度に発光する有機ＥＬ素子が望まれているわけであり、例えば、スチルベン誘導体、ジ
スチリルアリーレン誘導体またはトリススチリルアリーレン誘導体に、微量の蛍光体をド
ープし、発光輝度の向上、素子の長寿命化を達成する技術（例えば、特許文献１参照。）
、８－ヒドロキシキノリンアルミニウム錯体をホスト化合物として、これに微量の蛍光体
をドープした有機発光層を有する素子（例えば、特許文献２参照。）、８－ヒドロキシキ
ノリンアルミニウム錯体をホスト化合物として、これにキナクリドン系色素をドープした
有機発光層を有する素子（例えば、特許文献３参照。）等が知られている。
【０００５】
　上記特許文献に開示されている技術では、励起一重項からの発光を用いる場合、一重項
励起子と三重項励起子の生成比が１：３であるため発光性励起種の生成確率が２５％であ
ることと、光の取り出し効率が約２０％であるため、外部取り出し量子効率（ηｅｘｔ）
の限界は５％とされている。
【０００６】
　ところが、プリンストン大より、励起三重項からのリン光発光を用いる有機ＥＬ素子の
報告（例えば、非特許文献１参照。）がされて以来、室温でリン光を示す材料の研究が活
発になってきている（例えば、非特許文献２参照。）。励起三重項を使用すると、内部量
子効率の上限が１００％となるため、励起一重項の場合に比べて原理的に発光効率が４倍
となり、冷陰極管とほぼ同等の性能が得られ照明用にも応用可能であり注目されている。
例えば、多くの化合物がイリジウム錯体系等重金属錯体を中心に合成検討がなされている
（例えば、非特許文献３参照。）。
【０００７】
　また、ドーパントとしてトリス（２－フェニルピリジン）イリジウムを用いた検討がな
されている（例えば、非特許文献２参照。）。その他、ドーパントとしてＬ２Ｉｒ（ａｃ
ａｃ）、例えば、（ｐｐｙ）２Ｉｒ（ａｃａｃ）（例えば、非特許文献４参照。）を、ま
たドーパントとして、トリス（２－（ｐ－トリル）ピリジン）イリジウム（Ｉｒ（ｐｔｐ
ｙ）３）、トリス（ベンゾ［ｈ］キノリン）イリジウム（Ｉｒ（ｂｚｑ）３）、Ｉｒ（ｂ
ｚｑ）２ＣｌＰ（Ｂｕ）３を用いた検討（例えば、非特許文献５参照。）、また、フェニ
ルピラゾールを配位子に用いたイリジウム錯体等を用いた検討（例えば、特許文献４参照
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。）が行われている。
【０００８】
　これら代表的なりん光青色ドーパントであるＦＩｒｐｉｃは、主配位子のフェニルピリ
ジンにフッ素置換をすること、及び副配位子としてピコリン酸を用いることにより短波化
が実現されている。副配位子としてはその他にも、ピラザボール系の配位子を導入するこ
とにより、発光波長が短波化することが知られている（例えば、特許文献４参照。）。こ
れらのドーパントはカルバゾール誘導体やトリアリールシラン類をホスト化合物として組
み合わせることによって高効率の素子を達成しているが、素子の発光寿命は大幅に劣化す
るため、そのトレードオフの改善が求められていた。
【０００９】
　上記青色ドーパントはいずれも該ドーパント材料の最高占有軌道（以下、ＨＯＭＯと略
す）準位及び該ドーパント材料の最低空軌道（以下、ＬＵＭＯと略す）準位の低いタイプ
の化合物である。代表的なりん光緑色ドーパントであるＩｒ（ｐｐｙ）３に比較すると、
ＨＯＭＯ、ＬＵＭＯ準位の値は共に約１ｅＶ程度低くなっている。青色ドーパントとして
、ＨＯＭＯ、ＬＵＭＯ準位の低いタイプの化合物は知られているが、ＨＯＭＯ、ＬＵＭＯ
準位の高いタイプの化合物は報告例が少ない。最近、ＨＯＭＯ、ＬＵＭＯ準位が高いタイ
プの青色ドーパントが報告されたが（特許文献５、６）、これらは効率と寿命の点で不十
分であり、さらなる高効率化と長寿命化が課題である。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１０】
【特許文献１】特許第３０９３７９６号公報
【特許文献２】特開昭６３－２６４６９２号公報
【特許文献３】特開平３－２５５１９０号公報
【特許文献４】国際公開第０４／０８５４５０号パンフレット
【特許文献５】米国公開特許第２００４／００４８１０１号明細書
【特許文献６】国際公開第０４／０８５４５０号パンフレット
【非特許文献】
【００１１】
【非特許文献１】Ｍ．Ａ．Ｂａｌｄｏ　ｅｔ　ａｌ．，ｎａｔｕｒｅ、３９５巻、１５１
－１５４ページ（１９９８年）
【非特許文献２】Ｍ．Ａ．Ｂａｌｄｏ　ｅｔ　ａｌ．，ｎａｔｕｒｅ、４０３巻、１７号
、７５０－７５３ページ（２０００年）
【非特許文献３】Ｓ．Ｌａｍａｎｓｋｙ　ｅｔ　ａｌ．，Ｊ．Ａｍ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．
，１２３巻、４３０４ページ（２００１年）
【非特許文献４】Ｍ．Ｅ．Ｔｏｍｐｓｏｎ　ｅｔ　ａｌ．，Ｔｈｅ　１０ｔｈＩｎｔｅｒ
ｎａｔｉｏｎａｌ　Ｗｏｒｋｓｈｏｐｏｎ　Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ　ａｎｄ　Ｏｒｇａｎｉ
ｃ　Ｅｌｅｃｔｒｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ（ＥＬ’００、浜松）
【非特許文献５】Ｍｏｏｎ－Ｊａｅ　Ｙｏｕｎ．０ｇ，Ｔｅｔｓｕｏ　Ｔｓｕｔｓｕｉ　
ｅｔ　ａｌ．，Ｔｈｅ　１０ｔｈＩｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ　Ｗｏｒｋｓｈｏｐｏｎ　
Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ　ａｎｄ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｅｌｅｃｔｒｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃ
ｅ（ＥＬ’００、浜松）
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　本発明の課題は、高い発光効率を示し、長寿命である有機エレクトロルミネッセンス素
子及びそれを用いた照明装置、表示装置を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明の上記課題は、以下の手段により解決される。
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【００１４】
　１．基板上に電極と少なくとも１層以上の有機層を有する有機エレクトロルミネッセン
ス素子において、該有機層の少なくとも１層は燐光性化合物とホスト化合物を含有する発
光層であり、該燐光性化合物のＨＯＭＯ準位が－５．１５～－３．５０ｅＶ、かつＬＵＭ
Ｏ準位が－１．２５～＋１．００ｅＶであり、該ホスト化合物のリン光の０－０バンドが
４６０ｎｍ以下、かつガラス転移点が９０℃以上であり、該ホスト化合物が下記一般式（
１）で表される構造を有し、該燐光性化合物が下記一般式（Ａ）で表される構造を有する
ことを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００１５】
【化１】

【００１６】
〔Ｒ１ａは水素原子、脂肪族基、芳香族基または複素環基を表す。Ｒ１およびＲ２は、そ
れぞれ、水素原子または置換基を表す。但し、Ｒ１の少なくとも１つはジベンゾフリル基
を表す。ｎ１は、１～４の整数を表す。ｎ２は、０～４の整数を表す。〕
【００１７】

【化２】

【００１８】
〔式中、Ｒ１は置換基を表す。Ｚは５～７員環を形成するのに必要な非金属原子群を表す
。ｎ１は０～５の整数を表す。Ｂ１～Ｂ５は炭素原子、窒素原子、酸素原子もしくは硫黄
原子を表し、少なくとも一つは窒素原子を表す。Ｍ１は元素周期表における８族～１０族
の金属を表す。Ｘ１及びＸ２は炭素原子、窒素原子もしくは酸素原子を表し、Ｌ１はＸ１

及びＸ２とともに２座の配位子を形成する原子群を表す。ｍ１は１～３の整数を表し、ｍ
２は０～２の整数を表すが、ｍ１＋ｍ２は２または３である。〕
【００１９】
　２．前記Ｒ１ａが、フェニル基であることを特徴とする第１項に記載の有機エレクトロ
ルミネッセンス素子。
【００２０】
　３．前記ｎ１が、１であることを特徴とする第１項または第２項に記載の有機エレクト
ロルミネッセンス素子。
【００２１】
　４．前記ｎ２が、０であることを特徴とする第１項～第３項までのいずれか一項に記載
の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２２】
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　５．前記ホスト化合物のガラス転移点が１３０℃以上であることを特徴とする第１項～
第４項までのいずれか一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２３】
　６．前記燐光性化合物のＨＯＭＯ準位が－４．８０～－３．５０ｅＶ、かつＬＵＭＯ準
位が－０．８０～＋１．００ｅＶであることを特徴とする第１項～第５項までのいずれか
一項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２４】
　７．前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物において、ｍ２が０であることを特徴と
する第１項～第６項までのいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２６】
　８．電子阻止層を有することを特徴とする第１項～第７項までのいずれか１項に記載の
有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２７】
　９．白色に発光することを特徴とする第１項～第８項までのいずれか１項に記載の有機
エレクトロルミネッセンス素子。
【００２８】
　１０．第１項～第９項までのいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子
を備えたことを特徴とする表示装置。
【００２９】
　１１．第１項～第９項までのいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子
を備えたことを特徴とする照明装置。
【００３０】
　１２．第１１項に記載の照明装置と、表示手段として液晶素子を備えたことを特徴とす
る表示装置。
【発明の効果】
【００３１】
　本発明によれば、高い発光効率を示し、長寿命である有機エレクトロルミネッセンス素
子及びそれを用いた照明装置、表示装置を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００３２】
【図１】有機ＥＬ素子から構成される表示装置の一例を示した模式図である。
【図２】表示部の模式図である。
【図３】画素の模式図である。
【図４】パッシブマトリクス方式フルカラー表示装置の模式図である。
【図５】照明装置の概略図である。
【図６】照明装置の断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００３３】
　本発明者らは、上記課題に鑑み鋭意検討を行った結果、
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子においては、各請求項に規定の構成にする
ことにより、発光効率が高く、また発光寿命の長い有機エレクトロルミネッセンス素子を
得ることができた。さらに、前記特性を示す有機ＥＬ素子を用いて、高輝度、高寿命の表
示装置、照明装置を得ることができた。
【００３４】
　以下、本発明の各構成要件について詳細に説明する。
【００３５】
　〔燐光性化合物〕
　本発明に係る発光層に用いられる燐光性化合物は、ＨＯＭＯが－５．１５～－３．５０
ｅＶ、かつＬＵＭＯが－１．２５～＋１．００ｅＶであることが特徴である。好ましくは
ＨＯＭＯが－４．８０～－３．５０ｅＶ、かつＬＵＭＯが－０．８０～＋１．００ｅＶで
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ある。
【００３６】
　本発明において、ＨＯＭＯ、ＬＵＭＯの値は、米国Ｇａｕｓｓｉａｎ社製の分子軌道計
算用ソフトウェアであるＧａｕｓｓｉａｎ９８（Ｇａｕｓｓｉａｎ９８、Ｒｅｖｉｓｉｏ
ｎＡ．１１．４，Ｍ．Ｊ．Ｆｒｉｓｃｈ，ｅｔ　ａｌ，Ｇａｕｓｓｉａｎ，Ｉｎｃ．，Ｐ
ｉｔｔｓｂｕｒｇｈ　ＰＡ，２００２．）を用いて計算した時の値であり、キーワードと
してＢ３ＬＹＰ／ＬａｎＬ２ＤＺを用いて構造最適化を行うことにより算出した値（ｅＶ
単位換算値）と定義する。この計算値が有効な背景には、この手法で求めた計算値と実験
値の相関が高いためである。
【００３７】
　（一般式（Ａ）で表される燐光性化合物）
　本発明においては、前記燐光性化合物として下記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物
が好ましい。
【００３８】

【化３】

【００３９】
　本発明に係る一般式（Ａ）で表される燐光性化合物において、Ｒ１で表される置換基と
しては、例えばアルキル基（例えば、メチル基、エチル基、プロピル基、イソプロピル基
、ｔｅｒｔ－ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、オクチル基、ドデシル基、トリデシル
基、テトラデシル基、ペンタデシル基等）、シクロアルキル基（例えば、シクロペンチル
基、シクロヘキシル基等）、アルケニル基（例えば、ビニル基、アリル基等）、アルキニ
ル基（例えば、エチニル基、プロパルギル基等）、芳香族炭化水素環基（芳香族炭素環基
、アリール基等ともいい、例えば、フェニル基、ｐ－クロロフェニル基、メシチル基、ト
リル基、キシリル基、ナフチル基、アントリル基、アズレニル基、アセナフテニル基、フ
ルオレニル基、フェナントリル基、インデニル基、ピレニル基、ビフェニリル基等）、芳
香族複素環基（例えば、ピリジル基、ピリミジニル基、フリル基、ピロリル基、イミダゾ
リル基、ベンゾイミダゾリル基、ピラゾリル基、ピラジニル基、トリアゾリル基（例えば
、１，２，４－トリアゾール－１－イル基、１，２，３－トリアゾール－１－イル基等）
、オキサゾリル基、ベンゾオキサゾリル基、チアゾリル基、イソオキサゾリル基、イソチ
アゾリル基、フラザニル基、チエニル基、キノリル基、ベンゾフリル基、ジベンゾフリル
基、ベンゾチエニル基、ジベンゾチエニル基、インドリル基、カルバゾリル基、カルボリ
ニル基、ジアザカルバゾリル基（前記カルボリニル基のカルボリン環を構成する炭素原子
の一つが窒素原子で置き換わったものを示す）、キノキサリニル基、ピリダジニル基、ト
リアジニル基、キナゾリニル基、フタラジニル基等）、複素環基（例えば、ピロリジル基
、イミダゾリジル基、モルホリル基、オキサゾリジル基等）、アルコキシ基（例えば、メ
トキシ基、エトキシ基、プロピルオキシ基、ペンチルオキシ基、ヘキシルオキシ基、オク
チルオキシ基、ドデシルオキシ基等）、シクロアルコキシ基（例えば、シクロペンチルオ
キシ基、シクロヘキシルオキシ基等）、アリールオキシ基（例えば、フェノキシ基、ナフ
チルオキシ基等）、アルキルチオ基（例えば、メチルチオ基、エチルチオ基、プロピルチ
オ基、ペンチルチオ基、ヘキシルチオ基、オクチルチオ基、ドデシルチオ基等）、シクロ
アルキルチオ基（例えば、シクロペンチルチオ基、シクロヘキシルチオ基等）、アリール
チオ基（例えば、フェニルチオ基、ナフチルチオ基等）、アルコキシカルボニル基（例え



(8) JP 6112166 B2 2017.4.12

10

20

30

40

50

ば、メチルオキシカルボニル基、エチルオキシカルボニル基、ブチルオキシカルボニル基
、オクチルオキシカルボニル基、ドデシルオキシカルボニル基等）、アリールオキシカル
ボニル基（例えば、フェニルオキシカルボニル基、ナフチルオキシカルボニル基等）、ス
ルファモイル基（例えば、アミノスルホニル基、メチルアミノスルホニル基、ジメチルア
ミノスルホニル基、ブチルアミノスルホニル基、ヘキシルアミノスルホニル基、シクロヘ
キシルアミノスルホニル基、オクチルアミノスルホニル基、ドデシルアミノスルホニル基
、フェニルアミノスルホニル基、ナフチルアミノスルホニル基、２－ピリジルアミノスル
ホニル基等）、アシル基（例えば、アセチル基、エチルカルボニル基、プロピルカルボニ
ル基、ペンチルカルボニル基、シクロヘキシルカルボニル基、オクチルカルボニル基、２
－エチルヘキシルカルボニル基、ドデシルカルボニル基、フェニルカルボニル基、ナフチ
ルカルボニル基、ピリジルカルボニル基等）、アシルオキシ基（例えば、アセチルオキシ
基、エチルカルボニルオキシ基、ブチルカルボニルオキシ基、オクチルカルボニルオキシ
基、ドデシルカルボニルオキシ基、フェニルカルボニルオキシ基等）、アミド基（例えば
、メチルカルボニルアミノ基、エチルカルボニルアミノ基、ジメチルカルボニルアミノ基
、プロピルカルボニルアミノ基、ペンチルカルボニルアミノ基、シクロヘキシルカルボニ
ルアミノ基、２－エチルヘキシルカルボニルアミノ基、オクチルカルボニルアミノ基、ド
デシルカルボニルアミノ基、フェニルカルボニルアミノ基、ナフチルカルボニルアミノ基
等）、カルバモイル基（例えば、アミノカルボニル基、メチルアミノカルボニル基、ジメ
チルアミノカルボニル基、プロピルアミノカルボニル基、ペンチルアミノカルボニル基、
シクロヘキシルアミノカルボニル基、オクチルアミノカルボニル基、２－エチルヘキシル
アミノカルボニル基、ドデシルアミノカルボニル基、フェニルアミノカルボニル基、ナフ
チルアミノカルボニル基、２－ピリジルアミノカルボニル基等）、ウレイド基（例えば、
メチルウレイド基、エチルウレイド基、ペンチルウレイド基、シクロヘキシルウレイド基
、オクチルウレイド基、ドデシルウレイド基、フェニルウレイド基ナフチルウレイド基、
２－ピリジルアミノウレイド基等）、スルフィニル基（例えば、メチルスルフィニル基、
エチルスルフィニル基、ブチルスルフィニル基、シクロヘキシルスルフィニル基、２－エ
チルヘキシルスルフィニル基、ドデシルスルフィニル基、フェニルスルフィニル基、ナフ
チルスルフィニル基、２－ピリジルスルフィニル基等）、アルキルスルホニル基（例えば
、メチルスルホニル基、エチルスルホニル基、ブチルスルホニル基、シクロヘキシルスル
ホニル基、２－エチルヘキシルスルホニル基、ドデシルスルホニル基等）、アリールスル
ホニル基またはヘテロアリールスルホニル基（例えば、フェニルスルホニル基、ナフチル
スルホニル基、２－ピリジルスルホニル基等）、アミノ基（例えば、アミノ基、エチルア
ミノ基、ジメチルアミノ基、ブチルアミノ基、シクロペンチルアミノ基、２－エチルヘキ
シルアミノ基、ドデシルアミノ基、アニリノ基、ナフチルアミノ基、２－ピリジルアミノ
基等）、シアノ基、ニトロ基、ヒドロキシ基、メルカプト基、シリル基（例えば、トリメ
チルシリル基、トリイソプロピルシリル基、トリフェニルシリル基、フェニルジエチルシ
リル基等）等が挙げられる。
【００４０】
　これらの置換基のうち、好ましいものはアルキル基もしくはアリール基である。
【００４１】
　Ｚは５～７員環を形成するのに必要な非金属原子群を表す。Ｚにより形成される５～７
員環としては、例えば、ベンゼン環、ナフタレン環、ピリジン環、ピリミジン環、ピロー
ル環、チオフェン環、ピラゾール環、イミダゾール環、オキサゾール環及びチアゾール環
等が挙げられる。これらのうちで好ましいものは、ベンゼン環である。
【００４２】
　Ｂ１～Ｂ５は炭素原子、窒素原子、酸素原子もしくは硫黄原子を表し、少なくとも一つ
は窒素原子を表す。これら５つの原子により形成される芳香族含窒素複素環としては単環
が好ましい。例えば、ピロール環、ピラゾール環、イミダゾール環、トリアゾール環、テ
トラゾール環、オキサゾール環、イソオキサゾール環、チアゾール環、イソチアゾール環
、オキサジアゾール環及びチアジアゾール環等が挙げられる。これらのうちで好ましいも
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のは、ピラゾール環、イミダゾール環であり、さらに好ましくはイミダゾール環である。
これらの環は上記の置換基によってさらに置換されていてもよい。置換基として好ましい
ものはアルキル基及びアリール基であり、さらに好ましくは、置換アルキル基及び無置換
アリール基である。
【００４３】
　Ｌ１はＸ１、Ｘ２と共に２座の配位子を形成する原子群を表す。Ｘ１－Ｌ１－Ｘ２で表
される２座の配位子の具体例としては、例えば、置換または無置換のフェニルピリジン、
フェニルピラゾール、フェニルイミダゾール、フェニルトリアゾール、フェニルテトラゾ
ール、ピラザボール、ピコリン酸及びアセチルアセトン等が挙げられる。
【００４４】
　これらの基は上記の置換基によってさらに置換されていてもよい。
【００４５】
　ｍ１は１～３の整数を表し、ｍ２は０～２の整数を表すが、ｍ１＋ｍ２は２または３で
ある。中でも、ｍ２は０である場合が好ましい。
【００４６】
　Ｍ１で表される金属としては、元素周期表の８族～１０族の遷移金属元素（単に遷移金
属ともいう）が用いられるが、中でも、イリジウム、白金が好ましく、さらに好ましくは
イリジウムである。
【００４７】
　なお、一般式（Ａ）で表される燐光性化合物は、重合性基または反応性基を有していて
もいなくてもよい。
【００４８】
　また、前記一般式（１）において、Ｂ１～Ｂ５で形成される含窒素複素環はイミダゾー
ル環であることが好ましい。
【００４９】
　また、Ｂ１～Ｂ５で形成される含窒素複素環がイミダゾール環の場合、前記一般式（Ａ
）は下記一般式（Ｂ）で表されることがより好ましい。
【００５０】

【化４】

【００５１】
　一般式（Ｂ）において、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ３は置換基を表す。Ｚは５～７員環を形成する
のに必要な非金属原子群を表す。ｎ１は０～５の整数を表す。Ｍ１は元素周期表における
８族～１０族の金属を表す。Ｘ１およびＸ２は炭素原子、窒素原子もしくは酸素原子を表
し、Ｌ１はＸ１およびＸ２とともに２座の配位子を形成する原子群を表す。ｍ１は１、２
または３の整数を表し、ｍ２は０、１または２の整数を表すが、ｍ１＋ｍ２は２または３
である。
【００５２】
　一般式（Ｂ）において、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ３で表される置換基は前記一般式（Ａ）におけ
るＲ１で表される置換基と同義である。また、Ｚ、Ｍ１、Ｘ１およびＸ２、Ｌ１等につい
ても前記一般式（Ａ）におけるものと同義である。また、ｍ１、ｍ２も同義である。
【００５３】
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　また、一般式（Ｂ）のＲ２で表される基として、芳香族炭化水素環基（芳香族炭素環基
）が好ましく、なかでも置換アリール基が好ましく、置換アリールとして下記一般式（Ｃ
）で表される基が好ましい。
【００５４】
【化５】

【００５５】
　一般式（Ｃ）において、Ｒ４は、立体パラメータ値（Ｅｓ値）が－０．５以下の置換基
を表す。Ｒ５はＲ１と同じで、ｎ５は０～４の整数を表す。尚、＊は結合位置を表す。
【００５６】
　ここで、Ｅｓ値とは化学反応性より誘導された立体パラメータであり、この値が小さけ
れば小さいほど立体的に嵩高い置換基ということができる。
【００５７】
　以下、Ｅｓ値について説明する。一般に、酸性条件下でのエステルの加水分解反応にお
いては、置換基が反応の進行に対して及ぼす影響は立体障害だけと考えてよいことが知ら
れており、この事を利用して置換基の立体障害を数値化したものがＥｓ値である。
【００５８】
　例えば置換基ＸのＥｓ値は、次の化学反応式
　Ｘ－ＣＨ２ＣＯＯＲＸ＋Ｈ２Ｏ→Ｘ－ＣＨ２ＣＯＯＨ＋ＲＸＯＨ
　で表される、酢酸のメチル基の水素原子１つを置換基Ｘで置換したα位モノ置換酢酸か
ら誘導されるα位モノ置換酢酸エステルを酸性条件下で加水分解する際の反応速度定数ｋ
Ｘと、次の化学反応式
　ＣＨ３ＣＯＯＲＹ＋Ｈ２Ｏ→ＣＨ３ＣＯＯＨ＋ＲＹＯＨ
（ＲＸはＲＹと同じである）で表される、上記のα位モノ置換酢酸エステルに対応する酢
酸エステルを酸性条件下で加水分解する際の反応速度定数ｋＨから次の式で求められる。
【００５９】
　Ｅｓ＝ｌｏｇ（ｋＸ／ｋＨ）
　置換基Ｘの立体障害により反応速度は低下し、その結果ｋＸ＜ｋＨとなるのでＥｓ値は
通常負となる。実際にＥｓ値を求める場合には、上記の二つの反応速度定数ｋＸとｋＨを
求め、上記の式により算出する。
【００６０】
　Ｅｓ値の具体的な例は、Ｕｎｇｅｒ，Ｓ．Ｈ．，Ｈａｎｓｃｈ，Ｃ．，Ｐｒｏｇ．Ｐｈ
ｙｓ．Ｏｒｇ．Ｃｈｅｍ．，１２，９１（１９７６）に詳しく記載されている。また、『
薬物の構造活性相関』（化学の領域増刊１２２号、南江堂）、「ＡｍｅｒｉｃａｎＣｈｅ
ｍｉｃａｌ　Ｓｏｃｉｅｔｙ　Ｐｒｏｆｅｓｓｉｏｎａｌ　Ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ　Ｂｏｏ
ｋ，’Ｅｘｐｌｏｒｉｎｇ　ＱＳＡＲ’ｐ．８１　Ｔａｂｌｅ　３－３」にも、その具体
的な数値の記載がある。次にその一部を表１に示す。
【００６１】



(11) JP 6112166 B2 2017.4.12

10

20

30

【表１】

【００６２】
　ここで、注意するのは本明細書で定義するところのＥｓ値は、メチル基のそれを０とし
て定義したのではなく、水素原子を０としたものであり、メチル基を０としたＥｓ値から
１．２４を差し引いたものである。
【００６３】
　本発明においてＲ４は、立体パラメータ値（Ｅｓ値）が－０．５以下の置換基を表す。
　好ましくは－７．０以上－０．６以下であり、最も好ましくは－７．０以上－１．０以
下である。
【００６４】
　また、本発明においては、Ｒ４に、例えば、ケト－エノール互変異性体が存在し得る場
合、ケト部分はエノールの異性体としてＥｓ値を換算している。他の互変異性が存在する
場合も同様の換算方法においてＥｓ値を換算する。
【００６５】
　以下に一般式（Ａ）、また一般式（Ｂ）で表される燐光性化合物の具体的な例を挙げる
が、本発明はこれらに限定されるものではない。
【００６６】
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【００６７】
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【化７】

【００６８】
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【化８】

【００６９】
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【化９】

【００７０】
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【化１０】

【００７１】
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【化１１】

【００７２】
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【化１２】

【００７３】
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【化１３】

【００７４】
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【化１４】

【００７５】
【化１５】

【００７６】
　これらの金属錯体は、例えば、Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｌｅｔｔｅｒ誌，ｖｏｌ３，Ｎｏ．１
６，２５７９～２５８１頁（２００１）、Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，第
３０巻，第８号，１６８５～１６８７頁（１９９１年）、Ｊ．Ａｍ．Ｃｈｅｍ．Ｓｏｃ．
，１２３巻，４３０４頁（２００１年）、ＩｎｏｒｇａｎｉｃＣｈｅｍｉｓｔｒｙ，第４
０巻，第７号，１７０４～１７１１頁（２００１年）、ＩｎｏｒｇａｎｉｃＣｈｅｍｉｓ
ｔｒｙ，第４１巻，第１２号，３０５５～３０６６頁（２００２年）、ＮｅｗＪｏｕｒｎ
ａｌ　ｏｆ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，第２６巻，１１７１頁（２００２年）、Ｅｕｒｏｐｅ
ａｎ　Ｊｏｕｒｎａｌｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，第４巻，６９５～７
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０９
頁（２００４年）、さらにこれらの文献中に記載の参考文献等の方法を適用することによ
り合成できる。
【００７７】
　〔ホスト化合物〕
　本発明に係る発光層に用いられるホスト化合物は、併用される発光ドーパントのリン光
０－０バンドよりも短波長な０－０バンドをもつ化合物が好ましく、リン光の０－０バン
ドが４６０ｎｍ以下であることが特徴である。リン光の０－０バンドは、４５０ｎｍ以下
が好ましく、４４０ｎｍ以下がより好ましく、４３０ｎｍ以下がさらに好ましい。
【００７８】
　本発明におけるリン光の０－０バンドの測定方法について説明する。まず、リン光スペ
クトルの測定方法について説明する。
【００７９】
　測定する発光ホスト化合物を、よく脱酸素されたエタノール／メタノール＝４／１（ｖ
ｏｌ／ｖｏｌ）の混合溶媒に溶かし、リン光測定用セルに入れた後、液体窒素温度７７°
Ｋで励起光を照射し、励起光照射後１００ｍｓでの発光スペクトルを測定する。リン光は
蛍光に比べ発光寿命が長いため、１００ｍｓ後に残存する光はほぼリン光であると考える
ことができる。なお、リン光寿命が１００ｍｓより短い化合物に対しては遅延時間を短く
して測定しても構わないが、蛍光と区別できなくなるほど遅延時間を短くしてしまうと、
リン光と蛍光が分離できないので問題となるため、その分離が可能な遅延時間を選択する
必要がある。
【００８０】
　また、上記溶剤系で溶解できない化合物については、その化合物を溶解しうる任意の溶
剤を使用してもよい（実質上、上記測定法ではリン光波長の溶媒効果はごくわずかなので
問題ない）。
【００８１】
　次に０－０バンドの求め方であるが、本発明においては、上記測定法で得られたリン光
スペクトルチャートの中で最も短波長側に現れる発光極大波長をもって０－０バンドと定
義する。
【００８２】
　リン光スペクトルは通常強度が弱いことが多いため、拡大するとノイズとピークの判別
が難しくなるケースがある。このような場合には励起光照射直後の発光スペクトル（便宜
上これを定常光スペクトルと言う）を拡大し、励起光照射後１００ｍｓ後の発光スペクト
ル（便宜上これをリン光スペクトルと言う）と重ね合わせ、リン光スペクトルに由来する
定常光スペクトル部分からピーク波長を読みとることで決定することができる。また、リ
ン光スペクトルをスムージング処理することでノイズとピークを分離し、ピーク波長を読
みとることもできる。なお、スムージング処理としては、Ｓａｖｉｔｚｋｙ＆Ｇｏｌａｙ
の平滑化法等を適用することができる。
【００８３】
　本発明に係る発光層に用いられるホスト化合物は、ガラス転位点が６０℃以上であるこ
とが特徴である。ガラス転位点は、９０℃以上が好ましく、１３０℃以上がより好ましく
、１６０℃以上がさらに好ましい。
【００８４】
　ガラス転位点（Ｔｇ）は、ＤＳＣ（Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ　Ｓｃａｎｎｉｎｇ　Ｃ
ｏｌｏｒｉｍｅｔｒｙ：示差走査熱量法）を用いて、ＪＩＳ－Ｋ－７１２１に準拠した方
法で求めることができる。
【００８５】
　本発明に係る発光層に用いられる前記ホスト化合物は、前記一般式（１）～（７）で表
される化合物であることが好ましい。
【００８６】
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　（一般式（１）で表される化合物）
　前記一般式（１）において、Ｒ１ａは水素原子、脂肪族基、芳香族基、複素環基を表し
、Ｒ１、Ｒ２は水素原子、置換基を表し、ｎ１、ｎ２は０～４の整数を表す。
【００８７】
　脂肪族基としては、例えばアルキル基（例えば、メチル基、エチル基、プロピル基、イ
ソプロピル基、ｔｅｒｔ－ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、オクチル基、ドデシル基
、トリデシル基、テトラデシル基、ペンタデシル基等）、シクロアルキル基（例えば、シ
クロペンチル基、シクロヘキシル基等）、アルケニル基（例えば、ビニル基、アリル基等
）、アルキニル基（例えば、エチニル基、プロパルギル基等）が挙げられる。
【００８８】
　芳香族基としては、例えば芳香族炭化水素環基（芳香族炭素環基、アリール基等ともい
い、例えば、フェニル基、ｐ－クロロフェニル基、メシチル基、トリル基、キシリル基、
ナフチル基、アントリル基、アズレニル基、アセナフテニル基、フルオレニル基、フェナ
ントリル基、インデニル基、ピレニル基、ビフェニリル基等）、芳香族複素環基（例えば
、ピリジル基、ピリミジニル基、フリル基、ピロリル基、イミダゾリル基、ベンゾイミダ
ゾリル基、ピラゾリル基、ピラジニル基、トリアゾリル基（例えば、１，２，４－トリア
ゾール－１－イル基、１，２，３－トリアゾール－１－イル基等）、オキサゾリル基、ベ
ンゾオキサゾリル基、チアゾリル基、イソオキサゾリル基、イソチアゾリル基、フラザニ
ル基、チエニル基、キノリル基、ベンゾフリル基、ジベンゾフリル基、ベンゾチエニル基
、ジベンゾチエニル基、インドリル基、カルバゾリル基、カルボリニル基、ジアザカルバ
ゾリル基（前記カルボリニル基のカルボリン環を構成する炭素原子の一つが窒素原子で置
き換わったものを示す）、キノキサリニル基、ピリダジニル基、トリアジニル基、キナゾ
リニル基、フタラジニル基等）が挙げられる。
【００８９】
　複素環基としては、例えば、ピロリジル基、イミダゾリジル基、モルホリル基、オキサ
ゾリジル基等が挙げられる。
【００９０】
　置換基としては、前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物のＲ１で表される置換基と
同義である。
【００９１】
　（一般式（２）で表される化合物）
　前記一般式（２）において、Ｒ１、Ｒ２は水素原子、置換基を表し、Ｒ３は置換基を表
し、Ｌ１は２価の連結基を表し、ｎ１、ｎ２は０～４の整数を表し、ｍ１は０～５の整数
を表す。
【００９２】
　Ｒ２、Ｒ３で表される置換基としては、前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物のＲ

１で表される置換基と同義である。
【００９３】
　２価の連結基としては、Ｃ、Ｎ、Ｏ、Ｓ、Ｓｉ、Ｇｅ等で形成される連結基であり、さ
らに好ましくは２価の芳香環、２価の芳香族複素環、炭素原子、窒素原子、ケイ素原子で
ある。
【００９４】
　２価の連結基は置換基を有してもよく、置換基としては前記一般式（Ａ）の置換基の説
明と同義のものが挙げられる。置換基として好ましくはアルキル基、アルコキシル基、ア
リール基、ヘテロアリール基である。
【００９５】
　Ｌ１で表される連結基の具体例としては例えば、以下のものが挙げられるが、Ｌ１はこ
れらに限定されない。
【００９６】
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【化１８】

【００９９】
　（一般式（３）で表される化合物）
　前記一般式（３）において、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ４は水素原子、置換基を表し、Ｌ３は２価
の連結基を表し、Ａｒ１は芳香族基、複素環基を表し、ｎ１～ｎ３は０～４の整数を表し
、ｍ３は０または１を表す。
【０１００】
　置換基としては、前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物のＲ１で表される置換基と
同義である。
【０１０１】
　２価の連結基としては、一般式（２）で表される化合物のＬ２で表される２価の連結基
と同義である。
【０１０２】
　芳香族基、複素環基としては、前記一般式（１）で表される化合物のＲ１ａで表される
化合物の芳香族基、複素環基と同義である。
【０１０３】
　（一般式（４）で表される化合物）
　前記一般式（４）において、Ｒ１ａは水素原子、脂肪族基、芳香族基、複素環基を表し
、Ｒ１、Ｒ２は置換基を表し、Ｌ３は２価の連結基を表し、Ａｒ１は芳香族基、複素環基
を表し、ｎ１、ｎ２は０～４の整数を表し、ｍ３は０または１を表す。
【０１０４】
　脂肪族基、芳香族基、複素環基としては、前記一般式（１）において、Ｒ１ａで表され
る脂肪族基、芳香族基、複素環基と同義である。
【０１０５】
　置換基としては、前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物のＲ１で表される置換基と
同義である。
【０１０６】
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　２価の連結基としては、一般式（２）で表される化合物のＬ２で表される２価の連結基
と同義である。
【０１０７】
　（一般式（５）で表される化合物）
　前記一般式（５）において、Ｒ１ａは水素原子、脂肪族基、芳香族基、複素環基を表し
、Ｒ１、Ｒ２は水素原子、置換基を表し、Ｌ３は２価の連結基を表し、Ａｒ１は芳香族基
、複素環基を表し、ｎ１は０～４の整数を表し、ｎ２は０～３の整数を表し、ｍ３は０ま
たは１を表す。
【０１０８】
　脂肪族基、芳香族基、複素環基としては、前記一般式（１）において、Ｒ１ａで表され
る脂肪族基、芳香族基、複素環基と同義である。
【０１０９】
　置換基としては、前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物のＲ１で表される置換基と
同義である。
【０１１０】
　２価の連結基としては、一般式（２）で表される化合物のＬ２で表される２価の連結基
と同義である。
【０１１１】
　（一般式（６）で表される化合物）
　前記一般式（６）において、Ｒ１ａは水素原子、脂肪族基、芳香族基、複素環基を表し
、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ５は水素原子、置換基を表し、Ｌ４は２価の連結基を表し、Ａｒ１は芳
香族基、複素環基を表し、ｎ１、ｎ４は０～４の整数を表し、ｎ２は０～３の整数を表し
、ｍ４は０または１を表す。
【０１１２】
　脂肪族基、芳香族基、複素環基としては、前記一般式（１）において、Ｒ１ａで表され
る脂肪族基、芳香族基、複素環基と同義である。
【０１１３】
　置換基としては、前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物のＲ１で表される置換基と
同義である。
【０１１４】
　２価の連結基としては、一般式（２）で表される化合物のＬ２で表される２価の連結基
と同義である。
【０１１５】
　（一般式（７）で表される化合物）
　前記一般式（７）において、Ｒ１、Ｒ２、Ｒａは水素原子、置換基を表し、ｎ１、ｎ２
、ｎａは０～４の整数を表し、ＸはＮＲｂ、Ｓ、Ｏを表す。Ｒ１、Ｒ２、Ｒａで表される
置換基としては、前記一般式（Ａ）で表される燐光性化合物のＲ１で表される置換基と同
義である。
【０１１６】
　また、上記Ｒｂは水素原子、脂肪族基、芳香族基、複素環基を表し、前記一般式（１）
において、Ｒ１ａで表される脂肪族基、芳香族基、複素環基と同義である。
【０１１７】
　一般式（３）～（６）におけるＡｒ１は、カルバゾリル基であることが好ましい。
【０１１８】
　以下に一般式（１）～（６）で表されるホスト化合物の具体的な例を挙げるが、本発明
はこれらに限定されるものではない。
【０１１９】
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【０１２２】
【化２２】

【０１２３】
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【化２６】

【０１２７】
　これらの化合物は、当業界でよく知られた方法で合成できる。
【０１２８】
　〔発光ホストと発光ドーパント〕
　本発明の有機ＥＬ素子において、発光層には発光ホストと発光ドーパントを含有する。
発光層中の主成分である発光ホストに対する発光ドーパントとの混合比は、好ましくは０
．１～３０質量％未満の範囲に調整することである。
【０１２９】
　ただし、発光ドーパントは複数種の化合物を混合して用いてもよく、混合する相手は構
造を異にする、その他の金属錯体やその他の構造を有するリン光性ドーパントや蛍光性ド
ーパントでもよい。
【０１３０】
　ここで、発光ドーパントとして用いられる金属錯体と併用してもよいドーパント（リン
光性ドーパント、蛍光性ドーパント等）について述べる。
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【０１３１】
　（発光ドーパント）
　発光ドーパントは、大きくわけて蛍光を発光する蛍光性ドーパントとリン光を発光する
リン光性ドーパントの２種類がある。
【０１３２】
　前者（蛍光性ドーパント）の代表例としては、クマリン系色素、ピラン系色素、シアニ
ン系色素、クロコニウム系色素、スクアリウム系色素、オキソベンツアントラセン系色素
、フルオレセイン系色素、ローダミン系色素、ピリリウム系色素、ペリレン系色素、スチ
ルベン系色素、ポリチオフェン系色素または希土類錯体系蛍光体等が挙げられる。
【０１３３】
　後者（リン光性ドーパント）の代表例としては、好ましくは元素の周期表で８属、９属
、１０属の金属を含有する錯体系化合物であり、さらに好ましくはイリジウム、白金化合
物、ルテニウム化合物、ロジウム化合物であり、中でもより好ましいのはイリジウム化合
物、プラチナ化合物である。
【０１３４】
　本発明に用いられるリン光性ドーパント（りん光性化合物、リン光発光性化合物等とも
いう）は、励起三重項からの発光が観測されるが、さらにリン光量子収率が２５℃におい
て０．００１以上であることが好ましく、さらに好ましくはリン光量子収率が０．０１以
上であり、特に好ましくは０．１以上である。
【０１３５】
　上記リン光量子収率は、第４版実験化学講座７の分光ＩＩの３９８頁（１９９２年版、
丸善）に記載の方法により測定できる。溶液中でのリン光量子収率は種々の溶媒を用いて
測定できるが、任意の溶媒のいずれかにおいて上記リン光量子収率が達成されればよい。
【０１３６】
　本発明に係る一般式（Ａ）で表される化合物は、リン光性ドーパントとして用いられる
。
【０１３７】
　一般式（Ａ）で表される化合物以外のリン光性ドーパントとして、以下の特許公報に記
載されている化合物も用いられる。
【０１３８】
　国際公開第００／７０６５５号パンフレット、特開２００２－２８０１７８号公報、同
２００１－１８１６１６号公報、同２００２－２８０１７９号公報、同２００１－１８１
６１７号公報、同２００２－２８０１８０号公報、同２００１－２４７８５９号公報、同
２００２－２９９０６０号公報、同２００１－３１３１７８号公報、同２００２－３０２
６７１号公報、同２００１－３４５１８３号公報、同２００２－３２４６７９号公報、国
際公開第０２／１５６４５号パンフレット、特開２００２－３３２２９１号公報、同２０
０２－５０４８４号公報、同２００２－３３２２９２号公報、同２００２－８３６８４号
公報、特表２００２－５４０５７２号公報、特開２００２－１１７９７８号公報、同２０
０２－３３８５８８号公報、同２００２－１７０６８４号公報、同２００２－３５２９６
０号公報、国際公開第０１／９３６４２号パンフレット、特開２００２－５０４８３号公
報、同２００２－１００４７６号公報、同２００２－１７３６７４号公報、同２００２－
３５９０８２号公報、同２００２－１７５８８４号公報、同２００２－３６３５５２号公
報、同２００２－１８４５８２号公報、同２００３－７４６９号公報、特表２００２－５
２５８０８号公報、特開２００３－７４７１号公報、特表２００２－５２５８３３号公報
、特開２００３－３１３６６号公報、同２００２－２２６４９５号公報、同２００２－２
３４８９４号公報、同２００２－２３５０７６号公報、同２００２－２４１７５１号公報
、同２００１－３１９７７９号公報、同２００１－３１９７８０号公報、同２００２－６
２８２４号公報、同２００２－１００４７４号公報、同２００２－２０３６７９号公報、
同２００２－３４３５７２号公報、同２００２－２０３６７８号公報等。
【０１３９】
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　その具体例の一部を下記に示す。
【０１４０】
【化２７】

【０１４１】
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【０１４２】
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【０１４３】
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【化３０】

【０１４４】
　（発光ホスト）
　本発明に係る発光層に用いられるホスト化合物は、前述のようにリン光の０－０バンド
が４６０ｎｍ以下で、かつガラス転位点が６０℃以上であることが特徴である。
【０１４５】
　本発明に用いられるホスト化合物は、発光層に含有される化合物のうちで室温（２５℃
）においてリン光発光のリン光量子収率が、０．０１未満の化合物である。
【０１４６】
　本発明に用いられる発光ホストとしては、併用される発光ドーパントのリン光０－０バ
ンドよりも短波長なそれをもつ化合物が好ましく、発光ドーパントにそのリン光０－０バ
ンドが４７０ｎｍ以下である青色の発光成分を含む化合物を用いる場合には、発光ホスト
としてはリン光０－０バンドが４６０ｎｍ以下であることが好ましい。
【０１４７】
　本発明に係る発光層に用いられる前記ホスト化合物は、前記一般式（１）～（６）で表
される化合物であることが好ましい。
【０１４８】
　また、本発明に用いられる発光ホストは、前述のようにリン光の０－０バンドが４６０
ｎｍ以下で、かつガラス転位点が６０℃以上であれば、構造的には特に制限はなく、低分
子化合物でも繰り返し単位をもつ高分子化合物でもよく、ビニル基やエポキシ基のような
重合性基を有する低分子化合物（蒸着重合性発光ホスト）でもいい。正孔輸送能、電子輸
送能を有しつつ、かつ発光の長波長化を防ぎ、なおかつ高Ｔｇ（ガラス転移温度）である
化合物が好ましい。
【０１４９】
　本発明における発光ホストは、代表的にはカルバゾール誘導体、トリアリールアミン誘
導体、芳香族ボラン誘導体、含窒素複素環化合物、チオフェン誘導体、フラン誘導体、オ
リゴアリーレン化合物等の基本骨格を有するもの、またはカルボリン誘導体や該カルボリ
ン誘導体のカルボリン環を構成する炭化水素環の炭素原子の少なくとも一つが窒素原子で
置換されている環構造を有する誘導体等が挙げられる。
【０１５０】
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　発光ホストの具体例としては、以下の文献に記載されている化合物が挙げられるが、本
発明はこれらに限定されない。例えば、特開２００１－２５７０７６号公報、同２００２
－３０８８５５号公報、同２００１－３１３１７９号公報、同２００２－３１９４９１号
公報、同２００１－３５７９７７号公報、同２００２－３３４７８６号公報、同２００２
－８８６０号公報、同２００２－３３４７８７号公報、同２００２－１５８７１号公報、
同２００２－３３４７８８号公報、同２００２－４３０５６号公報、同２００２－３３４
７８９号公報、同２００２－７５６４５号公報、同２００２－３３８５７９号公報、同２
００２－１０５４４５号公報、同２００２－３４３５６８号公報、同２００２－１４１１
７３号公報、同２００２－３５２９５７号公報、同２００２－２０３６８３号公報、同２
００２－３６３２２７号公報、同２００２－２３１４５３号公報、同２００３－３１６５
号公報、同２００２－２３４８８８号公報、同２００３－２７０４８号公報、同２００２
－２５５９３４号公報、同２００２－２６０８６１号公報、同２００２－２８０１８３号
公報、同２００２－２９９０６０号公報、同２００２－３０２５１６号公報、同２００２
－３０５０８３号公報、同２００２－３０５０８４号公報、同２００２－３０８８３７号
公報等。
【０１５１】
　次に、代表的な有機ＥＬ素子の構成について述べる。
【０１５２】
　《有機ＥＬ素子の構成層》
　本発明の有機ＥＬ素子の構成層について説明する。本発明の有機ＥＬ素子の層構成の好
ましい具体例を以下に示すが、本発明はこれらに限定されない。
【０１５３】
　（ｉ）陽極／正孔輸送層／発光層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極
　（ｉｉ）陽極／正孔輸送層／電子阻止層／発光層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極
　（ｉｉｉ）陽極／正孔輸送層／発光層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極バッファー層／
陰極
　（ｉｖ）陽極／陽極バッファー層／正孔輸送層／中間層／発光層／正孔阻止層／電子輸
送層／陰極バッファー層／陰極
　（ｖ）陽極／陽極バッファー層／正孔輸送層／電子阻止層／発光層／正孔阻止層／電子
輸送層／陰極バッファー層／陰極。
【０１５４】
　《阻止層（電子阻止層、正孔阻止層）》
　本発明に係る阻止層（例えば、電子阻止層、正孔阻止層）について説明する。
【０１５５】
　本発明に係る阻止層の膜厚としては好ましくは３～１００ｎｍであり、さらに好ましく
は５～３０ｎｍである。
【０１５６】
　《正孔阻止層》
　正孔阻止層とは広い意味では電子輸送層の機能を有し、電子を輸送する機能を有しつつ
正孔を輸送する能力が著しく小さい材料からなり、電子を輸送しつつ正孔を阻止すること
で電子と正孔の再結合確率を向上させることができる。
【０１５７】
　正孔阻止層としては、例えば、特開平１１－２０４２５８号公報、同１１－２０４３５
９号公報、及び「有機ＥＬ素子とその工業化最前線（１９９８年１１月３０日エヌ・ティ
ー・エス社発行）」の２３７頁等に記載の正孔阻止（ホールブロック）層等を本発明に係
る正孔阻止層として適用可能である。また、後述する電子輸送層の構成を必要に応じて、
本発明に係る正孔阻止層として用いることができる。
【０１５８】
　以下に具体例を挙げるが、本発明はこれらに限定されない。
【０１５９】



(40) JP 6112166 B2 2017.4.12

10

20

30

【化３１】

【０１６０】
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【０１６１】
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【０１６２】
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【０１６３】
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【０１６４】
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【０１６５】
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【０１６６】
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【０１６７】
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【化４６】

【０１７５】
　《電子阻止層》
　一方、電子阻止層とは広い意味では正孔輸送層の機能を有し、正孔を輸送する機能を有
しつつ電子を輸送する能力が著しく小さい材料からなり、正孔を輸送しつつ電子を阻止す
ることで電子と正孔の再結合確率を向上させることができる。また、後述する正孔輸送層
の構成を必要に応じて電子阻止層として用いることができる。本発明に係る一般式（Ａ）
で表される化合物は、電子阻止層に用いるのも好ましい。
【０１７６】
　《正孔輸送層》
　正孔輸送層とは正孔を輸送する機能を有する材料を含み、広い意味で正孔注入層、電子
阻止層も正孔輸送層に含まれる。正孔輸送層は単層もしくは複数層設けることができる。
【０１７７】
　正孔輸送材料としては特に制限はなく、従来、光導伝材料において、正孔の電荷注入輸
送材料として慣用されているものやＥＬ素子の正孔注入層、正孔輸送層に使用される公知
のものの中から任意のものを選択して用いることができる。
【０１７８】
　正孔輸送材料は、正孔の注入もしくは輸送、電子の障壁性のいずれかを有するものであ
り、有機物、無機物のいずれであってもよい。例えば、トリアゾール誘導体、オキサジア
ゾール誘導体、イミダゾール誘導体、ポリアリールアルカン誘導体、ピラゾリン誘導体及
びピラゾロン誘導体、フェニレンジアミン誘導体、アリールアミン誘導体、アミノ置換カ
ルコン誘導体、オキサゾール誘導体、スチリルアントラセン誘導体、フルオレノン誘導体
、ヒドラゾン誘導体、スチルベン誘導体、シラザン誘導体、アニリン系共重合体、また導
電性高分子オリゴマー、特にチオフェンオリゴマー等が挙げられる。
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【０１７９】
　正孔輸送材料としては上記のものを使用することができるが、ポルフィリン化合物、芳
香族第三級アミン化合物及びスチリルアミン化合物、特に芳香族第三級アミン化合物を用
いることが好ましい。
【０１８０】
　芳香族第三級アミン化合物及びスチリルアミン化合物の代表例としては、Ｎ，Ｎ，Ｎ′
，Ｎ′－テトラフェニル－４，４′－ジアミノフェニル；Ｎ，Ｎ′－ジフェニル－Ｎ，Ｎ
′－ビス（３－メチルフェニル）－〔１，１′－ビフェニル〕－４，４′－ジアミン（Ｔ
ＰＤ）；２，２－ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）プロパン；１，１－ビス（
４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）シクロヘキサン；Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラ－ｐ
－トリル－４，４′－ジアミノビフェニル；１，１－ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフ
ェニル）－４－フェニルシクロヘキサン；ビス（４－ジメチルアミノ－２－メチルフェニ
ル）フェニルメタン；ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）フェニルメタン；Ｎ，
Ｎ′－ジフェニル－Ｎ，Ｎ′－ジ（４－メトキシフェニル）－４，４′－ジアミノビフェ
ニル；Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラフェニル－４，４′－ジアミノジフェニルエーテル；
４，４′－ビス（ジフェニルアミノ）クオードリフェニル；Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリ（ｐ－トリ
ル）アミン；４－（ジ－ｐ－トリルアミノ）－４′－〔４－（ジ－ｐ－トリルアミノ）ス
チリル〕スチルベン；４－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミノ－（２－ジフェニルビニル）ベンゼ
ン；３－メトキシ－４′－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミノスチルベンゼン；Ｎ－フェニルカル
バゾール、さらには米国特許第５，０６１，５６９号明細書に記載されている２個の縮合
芳香族環を分子内に有するもの、例えば、４，４′－ビス〔Ｎ－（１－ナフチル）－Ｎ－
フェニルアミノ〕ビフェニル（ＮＰＤ）、特開平４－３０８６８８号公報に記載されてい
るトリフェニルアミンユニットが３つスターバースト型に連結された４，４′，４″－ト
リス〔Ｎ－（３－メチルフェニル）－Ｎ－フェニルアミノ〕トリフェニルアミン（ＭＴＤ
ＡＴＡ）等が挙げられる。
【０１８１】
　さらにこれらの材料を高分子鎖に導入した、またはこれらの材料を高分子の主鎖とした
高分子材料を用いることもできる。また、ｐ型－Ｓｉ、ｐ型－ＳｉＣ等の無機化合物も正
孔注入材料、正孔輸送材料として使用することができる。
【０１８２】
　この正孔輸送層は上記正孔輸送材料を、例えば、真空蒸着法、スピンコート法、キャス
ト法、インクジェット法、ＬＢ法等の公知の方法により、薄膜化することにより形成する
ことができる。正孔輸送層の膜厚については特に制限はないが、通常は５～５０００ｎｍ
程度である。この正孔輸送層は上記材料の一種または二種以上からなる一層構造であって
もよい。
【０１８３】
　《電子輸送層》
　電子輸送層とは電子を輸送する機能を有する材料からなり、広い意味で電子注入層、正
孔阻止層も電子輸送層に含まれる。電子輸送層は、単層もしくは複数層を設けることがで
きる。電子輸送層は、陰極より注入された電子を発光層に伝達する機能を有していればよ
く、その材料としては従来公知の化合物の中から任意のものを選択して用いることができ
る。
【０１８４】
　この電子輸送層に用いられる材料（以下、電子輸送材料という）の例としては、ニトロ
置換フルオレン誘導体、ジフェニルキノン誘導体、チオピランジオキシド誘導体、ナフタ
レンペリレン等の複素環テトラカルボン酸無水物、カルボジイミド、フレオレニリデンメ
タン誘導体、アントラキノジメタン及びアントロン誘導体、オキサジアゾール誘導体、カ
ルボリン誘導体、または、該カルボリン誘導体のカルボリン環を構成する炭化水素環の炭
素原子の少なくとも一つが窒素原子で置換されている環構造を有する誘導体等が挙げられ
る。さらに、上記オキサジアゾール誘導体において、オキサジアゾール環の酸素原子を硫
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黄原子に置換したチアジアゾール誘導体、電子吸引性基として知られているキノキサリン
環を有するキノキサリン誘導体も、電子輸送材料として用いることができる。
【０１８５】
　さらにこれらの材料を高分子鎖に導入した、またはこれらの材料を高分子の主鎖とした
高分子材料を用いることもできる。
【０１８６】
　また８－キノリノール誘導体の金属錯体、例えば、トリス（８－キノリノール）アルミ
ニウム（Ａｌｑ）、トリス（５，７－ジクロロ－８－キノリノール）アルミニウム、トリ
ス（５，７－ジブロモ－８－キノリノール）アルミニウム、トリス（２－メチル－８－キ
ノリノール）アルミニウム、トリス（５－メチル－８－キノリノール）アルミニウム、ビ
ス（８－キノリノール）亜鉛（Ｚｎｑ）等、及びこれらの金属錯体の中心金属がＩｎ、Ｍ
ｇ、Ｃｕ、Ｃａ、Ｓｎ、ＧａまたはＰｂに置き替わった金属錯体も、電子輸送材料として
用いることができる。
【０１８７】
　その他、メタルフリーもしくはメタルフタロシアニン、またはそれらの末端がアルキル
基やスルホン酸基等で置換されているものも、電子輸送材料として好ましく用いることが
できる。また、発光層の材料として例示したジスチリルピラジン誘導体も、電子輸送材料
として用いることができるし、正孔注入層、正孔輸送層と同様にｎ型－Ｓｉ、ｎ型－Ｓｉ
Ｃ等の無機半導体も電子輸送材料として用いることができる。
【０１８８】
　この電子輸送層は上記電子輸送材料を、例えば、真空蒸着法、スピンコート法、キャス
ト法、インクジェット法、ＬＢ法等の公知の方法により、薄膜化することにより形成する
ことができる。電子輸送層の膜厚については特に制限はないが、通常は５～５０００ｎｍ
程度である。この電子輸送層は上記材料の一種または二種以上からなる一層構造であって
もよい。
【０１８９】
　次に、本発明の有機ＥＬ素子の構成層として用いられる、注入層について説明する。
【０１９０】
　《注入層》：電子注入層、正孔注入層
　注入層は必要に応じて設け、電子注入層と正孔注入層があり、上記のごとく陽極と発光
層または正孔輸送層の間、及び陰極と発光層または電子輸送層との間に存在させてもよい
。
【０１９１】
　注入層とは、駆動電圧低下や発光輝度向上のために電極と有機層間に設けられる層のこ
とで、「有機ＥＬ素子とその工業化最前線（１９９８年１１月３０日エヌ・ティー・エス
社発行）」の第２編第２章「電極材料」（１２３～１６６頁）に詳細に記載されており、
正孔注入層（陽極バッファー層）と電子注入層（陰極バッファー層）とがある。
【０１９２】
　陽極バッファー層（正孔注入層）は、特開平９－４５４７９号公報、同９－２６００６
２号公報、同８－２８８０６９号公報等にもその詳細が記載されており、具体例として、
銅フタロシアニンに代表されるフタロシアニンバッファー層、酸化バナジウムに代表され
る酸化物バッファー層、アモルファスカーボンバッファー層、ポリアニリン（エメラルデ
ィン）やポリチオフェン等の導電性高分子を用いた高分子バッファー層等が挙げられる。
【０１９３】
　陰極バッファー層（電子注入層）は、特開平６－３２５８７１号公報、同９－１７５７
４号公報、同１０－７４５８６号公報等にもその詳細が記載されており、具体的にはスト
ロンチウムやアルミニウム等に代表される金属バッファー層、フッ化リチウムに代表され
るアルカリ金属化合物バッファー層、フッ化マグネシウムに代表されるアルカリ土類金属
化合物バッファー層、酸化アルミニウムに代表される酸化物バッファー層等が挙げられる
。
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【０１９４】
　上記バッファー層（注入層）はごく薄い膜であることが望ましく、素材にもよるがその
膜厚は０．１～１００ｎｍの範囲が好ましい。
【０１９５】
　この注入層は上記材料を、例えば、真空蒸着法、スピンコート法、キャスト法、インク
ジェット法、ＬＢ法等の公知の方法により、薄膜化することにより形成することができる
。注入層の膜厚については特に制限はないが、通常は５～５０００ｎｍ程度である。この
注入層は、上記材料の一種または二種以上からなる一層構造であってもよい。
【０１９６】
　《陽極》
　本発明の有機ＥＬ素子に係る陽極としては、仕事関数の大きい（４ｅＶ以上）金属、合
金、電気伝導性化合物及びこれらの混合物を電極物質とするものが好ましく用いられる。
このような電極物質の具体例としてはＡｕ等の金属、ＣｕＩ、インジウムチンオキシド（
ＩＴＯ）、ＳｎＯ２、ＺｎＯ等の導電性透明材料が挙げられる。また、ＩＤＩＸＯ（Ｉｎ

２Ｏ３－ＺｎＯ）等非晶質で透明導電膜を作製可能な材料を用いてもよい。陽極はこれら
の
電極物質を蒸着やスパッタリング等の方法により、薄膜を形成させ、フォトリソグラフィ
ー法で所望の形状のパターンを形成してもよく、あるいはパターン精度をあまり必要とし
ない場合は（１００μｍ以上程度）、上記電極物質の蒸着やスパッタリング時に所望の形
状のマスクを介してパターンを形成してもよい。この陽極より発光を取り出す場合には、
透過率を１０％より大きくすることが望ましく、また陽極としてのシート抵抗は数百Ω／
□以下が好ましい。さらに膜厚は材料にもよるが、通常１０～１０００ｎｍ、好ましくは
１０～２００ｎｍの範囲で選ばれる。
【０１９７】
　《陰極》
　一方、本発明に係る陰極としては、仕事関数の小さい（４ｅＶ以下）金属（電子注入性
金属と称する）、合金、電気伝導性化合物及びこれらの混合物を電極物質とするものが用
いられる。このような電極物質の具体例としては、ナトリウム、ナトリウム－カリウム合
金、マグネシウム、リチウム、マグネシウム／銅混合物、マグネシウム／銀混合物、マグ
ネシウム／アルミニウム混合物、マグネシウム／インジウム混合物、アルミニウム／酸化
アルミニウム（Ａｌ２Ｏ３）混合物、インジウム、リチウム／アルミニウム混合物、希土
類金属等が挙げられる。これらの中で、電子注入性及び酸化等に対する耐久性の点から、
電子注入性金属とこれより仕事関数の値が大きく安定な金属である第二金属との混合物、
例えば、マグネシウム／銀混合物、マグネシウム／アルミニウム混合物、マグネシウム／
インジウム混合物、アルミニウム／酸化アルミニウム（Ａｌ２Ｏ３）混合物、リチウム／
アルミニウム混合物、アルミニウム等が好適である。
【０１９８】
　陰極はこれらの電極物質を蒸着やスパッタリング等の方法により薄膜を形成させること
により、作製することができる。また、陰極としてのシート抵抗は数百Ω／□以下が好ま
しく、膜厚は通常１０～１０００ｎｍ、好ましくは５０～２００ｎｍの範囲で選ばれる。
なお、発光を透過させるため、有機ＥＬ素子の陽極または陰極のいずれか一方が透明また
は半透明であれば、発光輝度が向上し好都合である。
【０１９９】
　《基体（基板、基材、支持体等ともいう）》
　本発明の有機ＥＬ素子に係る基体としては、ガラス、プラスチック等の種類には特に限
定はなく、また透明のものであれば特に制限はないが、好ましく用いられる基板としては
、例えば、ガラス、石英、光透過性樹脂フィルムを挙げることができる。特に好ましい基
体は、有機ＥＬ素子にフレキシブル性を与えることが可能な樹脂フィルムである。
【０２００】
　樹脂フィルムとしては、例えば、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエチレ
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ンナフタレート（ＰＥＮ）、ポリエーテルスルホン（ＰＥＳ）、ポリエーテルイミド、ポ
リエーテルエーテルケトン、ポリフェニレンスルフィド、ポリアリレート、ポリイミド、
ポリカーボネート（ＰＣ）、セルローストリアセテート（ＴＡＣ）、セルロースアセテー
トプロピオネート（ＣＡＰ）等からなるフィルム等が挙げられる。
【０２０１】
　樹脂フィルムの表面には、無機物もしくは有機物の被膜またはその両者のハイブリッド
被膜が形成されていてもよく、水蒸気透過率が０．０１ｇ／ｍ２・ｄａｙ・ａｔｍ以下の
高バリア性フィルムであることが好ましい。
【０２０２】
　本発明の有機ＥＬ素子の発光の室温における外部取り出し効率は、１％以上であること
が好ましく、より好ましくは２％以上である。ここに、外部取り出し量子効率（％）＝有
機ＥＬ素子外部に発光した光子数／有機ＥＬ素子に流した電子数×１００である。
【０２０３】
　また、カラーフィルター等の色相改良フィルター等を併用してもよい。照明用途で用い
る場合には、発光ムラを低減させるために粗面加工したフィルム（アンチグレアフィルム
等）を併用することもできる。
【０２０４】
　多色表示装置として用いる場合は少なくとも２種類の異なる発光極大波長を有する有機
ＥＬ素子からなるが、有機ＥＬ素子を作製する好適な例を説明する。
【０２０５】
　《有機ＥＬ素子の作製方法》
　本発明の有機ＥＬ素子の作製方法の一例として、陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光
層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極バッファー層／陰極からなる有機ＥＬ素子の作製法に
ついて説明する。
【０２０６】
　まず適当な基体上に所望の電極物質、例えば、陽極用物質からなる薄膜を１μｍ以下、
好ましくは１０～２００ｎｍの膜厚になるように蒸着やスパッタリング等の方法により形
成させ、陽極を作製する。次に、この上に素子材料である正孔注入層、正孔輸送層、発光
層、正孔阻止層、電子輸送層等の有機化合物を含有する薄膜を形成させる。
【０２０７】
　この有機化合物を含有する薄膜の薄膜化の方法としては、スピンコート法、キャスト法
、インクジェット法、蒸着法、印刷法等があるが、均質な膜が得られやすく、かつピンホ
ールが生成しにくい等の点から、真空蒸着法またはスピンコート法が特に好ましい。さら
に層ごとに異なる製膜法を適用してもよい。製膜に蒸着法を採用する場合、その蒸着条件
は、使用する化合物の種類等により異なるが、一般にボート加熱温度５０～４５０℃、真
空度１０－６～１０－２Ｐａ、蒸着速度０．０１～５０ｎｍ／秒、基板温度－５０～３０
０℃、膜厚０．１～５μｍの範囲で適宜選ぶことが望ましい。
【０２０８】
　これらの層の形成後、その上に陰極用物質からなる薄膜を１μｍ以下、好ましくは５０
～２００ｎｍの範囲の膜厚になるように、例えば、蒸着やスパッタリング等の方法により
形成させ、陰極を設けることにより所望の有機ＥＬ素子が得られる。この有機ＥＬ素子の
作製は、一回の真空引きで一貫して正孔注入層から陰極まで作製するのが好ましいが、途
中で取り出して異なる製膜法を施しても構わない。その際、作業を乾燥不活性ガス雰囲気
下で行う等の配慮が必要となる。
【０２０９】
　《表示装置》
　本発明の表示装置について説明する。本発明の表示装置は上記有機ＥＬ素子を有する。
【０２１０】
　本発明の表示装置は単色でも多色でもよいが、ここでは、多色表示装置について説明す
る。多色表示装置の場合は、発光層形成時のみシャドーマスクを設け、一面に蒸着法、キ
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ャスト法、スピンコート法、インクジェット法、印刷法等で膜を形成できる。
【０２１１】
　発光層のみパターニングを行う場合、その方法に限定はないが、好ましくは蒸着法、イ
ンクジェット法、印刷法である。蒸着法を用いる場合においては、シャドーマスクを用い
たパターニングが好ましい。また作製順序を逆にして、陰極、電子輸送層、正孔阻止層、
発光層、正孔輸送層、陽極の順に作製することも可能である。
【０２１２】
　このようにして得られた多色表示装置に、直流電圧を印加する場合には陽極を＋、陰極
を－の極性として、電圧２～４０Ｖ程度を印加すると発光が観測できる。また、逆の極性
で電圧を印加しても電流は流れずに発光は全く生じない。さらに交流電圧を印加する場合
には、陽極が＋、陰極が－の状態になったときのみ発光する。なお、印加する交流の波形
は任意でよい。
【０２１３】
　多色表示装置は表示デバイス、ディスプレイ、各種発光光源として用いることができる
。表示デバイス、ディスプレイにおいて、青、赤、緑発光の３種の有機ＥＬ素子を用いる
ことにより、フルカラーの表示が可能となる。表示デバイス、ディスプレイとしてはテレ
ビ、パソコン、モバイル機器、ＡＶ機器、文字放送表示、自動車内の情報表示等が挙げら
れる。特に静止画像や動画像を再生する表示装置として使用してもよく、動画再生用の表
示装置として使用する場合の駆動方式は、単純マトリックス（パッシブマトリックス）方
式でもアクティブマトリックス方式でもどちらでもよい。
【０２１４】
　発光光源としては家庭用照明、車内照明、時計や液晶用のバックライト、看板広告、信
号機、光記憶媒体の光源、電子写真複写機の光源、光通信処理機の光源、光センサーの光
源等が挙げられるがこれに限定するものではない。
【０２１５】
　《照明装置》
　本発明の照明装置について説明する。本発明の照明装置は上記有機ＥＬ素子を有する。
【０２１６】
　本発明の有機ＥＬ素子に共振器構造を持たせた有機ＥＬ素子として用いてもよく、この
ような共振器構造を有した有機ＥＬ素子の使用目的としては、光記憶媒体の光源、電子写
真複写機の光源、光通信処理機の光源、光センサーの光源等が挙げられるが、これらに限
定されない。また、レーザー発振をさせることにより上記用途に使用してもよい。
【０２１７】
　また、本発明の有機ＥＬ素子は照明用や露光光源のような一種のランプとして使用して
もよいし、画像を投影するタイプのプロジェクション装置や、静止画像や動画像を直接視
認するタイプの表示装置（ディスプレイ）として使用してもよい。動画再生用の表示装置
として使用する場合の駆動方式は単純マトリクス（パッシブマトリクス）方式でもアクテ
ィブマトリクス方式でもどちらでもよい。または、異なる発光色を有する本発明の有機Ｅ
Ｌ素子を２種以上使用することにより、フルカラー表示装置を作製することが可能である
。
【０２１８】
　以下、本発明の有機ＥＬ素子を有する表示装置の一例を図面に基づいて説明する。
【０２１９】
　図１は有機ＥＬ素子から構成される表示装置の一例を示した模式図である。有機ＥＬ素
子の発光により画像情報の表示を行う、例えば、携帯電話等のディスプレイの模式図であ
る。ディスプレイ１は複数の画素を有する表示部Ａ、画像情報に基づいて表示部Ａの画像
走査を行う制御部Ｂ等からなる。
【０２２０】
　制御部Ｂは表示部Ａと電気的に接続され、複数の画素それぞれに外部からの画像情報に
基づいて走査信号と画像データ信号を送り、走査信号により走査線毎の画素が画像データ
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信号に応じて順次発光して画像走査を行って画像情報を表示部Ａに表示する。
【０２２１】
　図２は表示部Ａの模式図である。
【０２２２】
　表示部Ａは基板上に、複数の走査線５及びデータ線６を含む配線部と、複数の画素３等
とを有する。表示部Ａの主要な部材の説明を以下に行う。
【０２２３】
　図においては、画素３の発光した光が白矢印方向（下方向）へ取り出される場合を示し
ている。
【０２２４】
　配線部の走査線５及び複数のデータ線６はそれぞれ導電材料からなり、走査線５とデー
タ線６は格子状に直交して、直交する位置で画素３に接続している（詳細は図示していな
い）。
【０２２５】
　画素３は走査線５から走査信号が印加されると、データ線６から画像データ信号を受け
取り、受け取った画像データに応じて発光する。発光の色が赤領域の画素、緑領域の画素
、青領域の画素を、適宜、同一基板上に並置することによって、フルカラー表示が可能と
なる。
【０２２６】
　次に、画素の発光プロセスを説明する。
【０２２７】
　図３は画素の模式図である。
【０２２８】
　画素は有機ＥＬ素子１０、スイッチングトランジスタ１１、駆動トランジスタ１２、コ
ンデンサ１３等を備えている。複数の画素に有機ＥＬ素子１０として、赤色、緑色、青色
発光の有機ＥＬ素子を用い、これらを同一基板上に並置することでフルカラー表示を行う
ことができる。
【０２２９】
　図３において、制御部Ｂからデータ線６を介してスイッチングトランジスタ１１のドレ
インに画像データ信号が印加される。そして、制御部Ｂから走査線５を介してスイッチン
グトランジスタ１１のゲートに走査信号が印加されると、スイッチングトランジスタ１１
の駆動がオンし、ドレインに印加された画像データ信号がコンデンサ１３と駆動トランジ
スタ１２のゲートに伝達される。
【０２３０】
　画像データ信号の伝達により、コンデンサ１３が画像データ信号の電位に応じて充電さ
れるとともに、駆動トランジスタ１２の駆動がオンする。駆動トランジスタ１２はドレイ
ンが電源ライン７に接続され、ソースが有機ＥＬ素子１０の電極に接続されており、ゲー
トに印加された画像データ信号の電位に応じて電源ライン７から有機ＥＬ素子１０に電流
が供給される。
【０２３１】
　制御部Ｂの順次走査により走査信号が次の走査線５に移ると、スイッチングトランジス
タ１１の駆動がオフする。しかし、スイッチングトランジスタ１１の駆動がオフしてもコ
ンデンサ１３は充電された画像データ信号の電位を保持するので、駆動トランジスタ１２
の駆動はオン状態が保たれて、次の走査信号の印加が行われるまで有機ＥＬ素子１０の発
光が継続する。順次走査により次に走査信号が印加されたとき、走査信号に同期した次の
画像データ信号の電位に応じて駆動トランジスタ１２が駆動して有機ＥＬ素子１０が発光
する。
【０２３２】
　即ち、有機ＥＬ素子１０の発光は、複数の画素それぞれの有機ＥＬ素子１０に対して、
アクティブ素子であるスイッチングトランジスタ１１と駆動トランジスタ１２を設けて、
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複数の画素３それぞれの有機ＥＬ素子１０の発光を行っている。このような発光方法をア
クティブマトリクス方式と呼んでいる。
【０２３３】
　ここで、有機ＥＬ素子１０の発光は、複数の階調電位を持つ多値の画像データ信号によ
る複数の階調の発光でもよいし、２値の画像データ信号による所定の発光量のオン、オフ
でもよい。また、コンデンサ１３の電位の保持は、次の走査信号の印加まで継続して保持
してもよいし、次の走査信号が印加される直前に放電させてもよい。
【０２３４】
　本発明においては、上述したアクティブマトリクス方式に限らず、走査信号が走査され
たときのみデータ信号に応じて有機ＥＬ素子を発光させるパッシブマトリクス方式の発光
駆動でもよい。
【０２３５】
　図４はパッシブマトリクス方式による表示装置の模式図である。図４において、複数の
走査線５と複数の画像データ線６が画素３を挟んで対向して格子状に設けられている。
【０２３６】
　順次走査により走査線５の走査信号が印加されたとき、印加された走査線５に接続して
いる画素３が画像データ信号に応じて発光する。
【０２３７】
　パッシブマトリクス方式では画素３にアクティブ素子が無く、製造コストの低減が計れ
る。
【０２３８】
　また本発明に係る有機ＥＬ材料は、照明装置として実質白色の発光を生じる有機ＥＬ素
子に適用できる。複数の発光材料により複数の発光色を同時に発光させて混色により白色
発光を得る。複数の発光色の組み合わせとしては、青色、緑色、青色の３原色の３つの発
光極大波長を含有させたものでもよいし、青色と黄色、青緑と橙色等の補色の関係を利用
した２つの発光極大波長を含有したものでもよい。
【０２３９】
　また、複数の発光色を得るための発光材料の組み合わせは、複数のリン光または蛍光で
発光する材料を複数組み合わせたもの、蛍光またはリン光で発光する発光材料と、発光材
料からの光を励起光として発光する色素材料との組み合わせたもののいずれでもよいが、
本発明に係る白色有機ＥＬ素子においては、発光ドーパントを複数組み合わせ混合するだ
けでよい。発光層もしくは正孔輸送層あるいは電子輸送層等の形成時のみマスクを設け、
マスクにより塗り分ける等単純に配置するだけでよく、他層は共通であるのでマスク等の
パターニングは不要であり、一面に蒸着法、キャスト法、スピンコート法、インクジェッ
ト法、印刷法等で、例えば、電極膜を形成でき、生産性も向上する。この方法によれば、
複数色の発光素子をアレー状に並列配置した白色有機ＥＬ装置と異なり、素子自体が発光
白色である。
【０２４０】
　発光層に用いる発光材料としては特に制限はなく、例えば、液晶表示素子におけるバッ
クライトであれば、ＣＦ（カラーフィルター）特性に対応した波長範囲に適合するように
、本発明に係わる金属錯体、また公知の発光材料の中から任意のものを選択して組み合わ
せて白色化すればよい。
【０２４１】
　このように、本発明に係る白色発光有機ＥＬ素子は、前記表示デバイス、ディスプレイ
に加えて、各種発光光源、照明装置として、家庭用照明、車内照明、また露光光源のよう
な一種のランプとして、また液晶表示装置のバックライト等、表示装置にも有用に用いら
れる。
【０２４２】
　その他、時計等のバックライト、看板広告、信号機、光記憶媒体等の光源、電子写真複
写機の光源、光通信処理機の光源、光センサーの光源等、さらには表示装置を必要とする
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【実施例】
【０２４３】
　以下、実施例により本発明を説明するが、本発明の実施態様はこれらに限定されるもの
ではない。
【０２４４】
　実施例１
　《有機ＥＬ素子１－１～１－４１の作製》
　陽極として１００ｍｍ×１００ｍｍ×１．１ｍｍのガラス基板上にＩＴＯ（インジウム
チンオキシド）を１００ｎｍ製膜した基板（ＮＨテクノグラス社製ＮＡ４５）にパターニ
ングを行った後、このＩＴＯ透明電極を設けた透明支持基板をイソプロピルアルコールで
超音波洗浄し、乾燥窒素ガスで乾燥し、ＵＶオゾン洗浄を５分間行なった。この透明支持
基板を市販の真空蒸着装置の基板ホルダーに固定し、一方、モリブデン製抵抗加熱ボート
にα－ＮＰＤを２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにホスト化合物として
ＣＢＰ２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにＢＣＰを２００ｍｇ入れ、別
のモリブデン製抵抗加熱ボートに例示化合物１－１を１００ｍｇ入れ、さらに別のモリブ
デン製抵抗加熱ボートにＡｌｑ３を２００ｍｇ入れ、真空蒸着装置に取付けた。
【０２４５】
　次いで、真空槽を４×１０－４Ｐａまで減圧した後、α－ＮＰＤの入った前記加熱ボー
トに通電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／ｓｅｃで透明支持基板に蒸着し、膜厚４０ｎ
ｍの正孔輸送層を設けた。さらに、ＣＢＰと例示化合物１－１の入った前記加熱ボートに
通電して加熱し、それぞれ蒸着速度０．２ｎｍ／ｓｅｃ、０．０１２ｎｍ／ｓｅｃで前記
正孔輸送層上に共蒸着して、膜厚４０ｎｍの発光層を設けた。なお、蒸着時の基板温度は
室温であった。さらに、ＢＣＰの入った前記加熱ボートに通電して加熱し、蒸着速度０．
１ｎｍ／ｓｅｃで前記発光層の上に蒸着して膜厚１０ｎｍの正孔阻止の役割も兼ねた電子
輸送層を設けた。その上に、さらに、Ａｌｑ３の入った前記加熱ボートに通電して加熱し
、蒸着速度０．１ｎｍ／ｓｅｃで前記電子輸送層の上に蒸着してさらに膜厚４０ｎｍの電
子注入層を設けた。なお、蒸着時の基板温度は室温であった。
【０２４６】
　引き続きフッ化リチウム０．５ｎｍ及びアルミニウム１１０ｎｍを蒸着して陰極を形成
し、有機ＥＬ素子１－１を作製した。
【０２４７】
　有機ＥＬ素子１－１の作製において、発光層のホスト化合物として用いているＣＢＰを
表２また表３に示す化合物に置き換えてホスト化合物とし、発光層のドーパント化合物と
して用いている例示化合物１－１を表２また表３に示す化合物に置き換えてドーパント化
合物とした以外は同じ方法で有機ＥＬ素子１－２～１－４１を作製した。上記で使用した
化合物の構造を以下に示す。
【０２４８】
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【０２４９】
　《有機ＥＬ素子１－１～１－４１の評価》
　以下のようにして、作製した有機ＥＬ素子１－１～１－４１の評価を行い、その結果を
表２及び表３に示す。
【０２５０】
　（外部取り出し量子効率）
　作製した有機ＥＬ素子について、２３℃、乾燥窒素ガス雰囲気下で２．５ｍＡ／ｃｍ２

定電流を印加した時の外部取り出し量子効率（％）を測定した。なお測定には分光放射輝
度計ＣＳ－１０００（コニカミノルタ製）を用いた。
【０２５１】
　表２及び表３の外部取り出し量子効率は、有機ＥＬ素子１－１の外部取り出し量子効率
を１００とした時の相対値で表した。
【０２５２】
　（寿命）
　２．５ｍＡ／ｃｍ２の一定電流で駆動したときに、輝度が発光開始直後の輝度（初期輝
度）の半分に低下するのに要した時間を測定し、これを半減寿命時間（τ０．５）として
寿命の指標とした。なお測定には分光放射輝度計ＣＳ－１０００（コニカミノルタ製）を
用いた。
【０２５３】
　表２又表３において、寿命は、有機ＥＬ素子１－１の寿命を１００とした時の相対値で
表した。
【０２５４】
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【０２５５】
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【表３】

【０２５６】
　表２及び表３から、本発明の有機ＥＬ素子は、高効率、長寿命化が達成されていること
が分かった。
【０２５７】
　実施例２
　《有機ＥＬ素子２－１～４５の作製》
　陽極として１００ｍｍ×１００ｍｍ×１．１ｍｍのガラス基板上にＩＴＯ（インジウム
チンオキシド）を１００ｎｍ製膜した基板（ＮＨテクノグラス社製ＮＡ４５）にパターニ
ングを行った後、このＩＴＯ透明電極を設けた透明支持基板をイソプロピルアルコールで
超音波洗浄し、乾燥窒素ガスで乾燥し、ＵＶオゾン洗浄を５分間行なった。この透明支持
基板を市販の真空蒸着装置の基板ホルダーに固定し、一方、モリブデン製抵抗加熱ボート
にα－ＮＰＤを２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートに電子阻止化合物とし
て例示化合物Ｈ－２１を１００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにホスト化合
物としてＣＢＰ２００ｍｇ入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートにＢＣＰを２００ｍｇ
入れ、別のモリブデン製抵抗加熱ボートに例示化合物１－１を１００ｍｇ入れ、さらに別
のモリブデン製抵抗加熱ボートにＡｌｑ３を２００ｍｇ入れ、真空蒸着装置に取付けた。
【０２５８】
　次いで、真空槽を４×１０－４Ｐａまで減圧した後、α－ＮＰＤの入った前記加熱ボー
トに通電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／ｓｅｃで透明支持基板に蒸着し、膜厚４０ｎ
ｍの正孔輸送層を設けた。さらに、例示化合物Ｈ－２１の入った前記加熱ボートに通電し
て加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／ｓｅｃで正孔輸送層上に蒸着し、膜厚１０ｎｍの電子阻
止層を設けた。さらに、ＣＢＰと例示化合物１－１の入った前記加熱ボートに通電して加
熱し、それぞれ蒸着速度０．２ｎｍ／ｓｅｃ、０．０１２ｎｍ／ｓｅｃで前記正孔輸送層
上に共蒸着して、膜厚４０ｎｍの発光層を設けた。なお、蒸着時の基板温度は室温であっ
た。さらに、ＢＣＰの入った前記加熱ボートに通電して加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／ｓ
ｅｃで前記発光層の上に蒸着して膜厚１０ｎｍの正孔阻止の役割も兼ねた電子輸送層を設
けた。その上に、さらに、Ａｌｑ３の入った前記加熱ボートに通電して加熱し、蒸着速度
０．１ｎｍ／ｓｅｃで前記電子輸送層の上に蒸着してさらに膜厚４０ｎｍの電子注入層を
設けた。なお、蒸着時の基板温度は室温であった。
【０２５９】
　引き続きフッ化リチウム０．５ｎｍ及びアルミニウム１１０ｎｍを蒸着して陰極を形成
し、有機ＥＬ素子２－１を作製した。
【０２６０】
　有機ＥＬ素子２－１の作製において、発光層のホスト化合物として用いているＣＢＰを



(67) JP 6112166 B2 2017.4.12

10

20

30

40

表４また表５に示す化合物に置き換えてホスト化合物とし、発光層のドーパント化合物と
して用いている例示化合物１－１を表４また表５に示す化合物に置き換えてドーパント化
合物とし、電子阻止層に用いた例示化合物Ｈ－２１を表４また表５に示す化合物に置き換
えた以外は有機ＥＬ素子２－１と同じ方法で有機ＥＬ素子２－２～２－４５を作製した。
【０２６１】
　《有機ＥＬ素子２－１～２－４５の評価》
　実施例１と同様にして、作製した有機ＥＬ素子２－１～２－４５の評価を行い、その結
果を表４また表５に示す。
【０２６２】
　なお、表４また表５の外部取り出し量子効率、寿命は、有機ＥＬ素子２－２の外部取り
出し量子、寿命を１００としたときの相対値で表した。
【０２６３】
【表４】

【０２６４】
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【表５】

【０２６５】
　表４また表５から、本発明の有機ＥＬ素子は、高効率、長寿命化が達成されていること
が分かった。
【０２６６】
　実施例３
　《フルカラー表示装置の作製》
　（青色発光素子の作製）
　実施例１の有機ＥＬ素子１－１４を青色発光素子として用いた。
【０２６７】
　（緑色発光素子の作製）
　実施例１の有機ＥＬ素子１－１４において、ホスト化合物をＣＢＰ、ドーパントをＩｒ
－１に変更した以外は同様にして、緑色発光素子を作製し、これを緑色発光素子として用
いた。
【０２６８】
　（赤色発光素子の作製）
　実施例１の有機ＥＬ素子１－１４において、ホスト化合物をＣＢＰ、ドーパントをＩｒ
－９に変更した以外は同様にして、赤色発光素子を作製し、これを赤色発光素子として用
いた。
【０２６９】
　上記作製した、赤色、緑色、青色発光有機ＥＬ素子を同一基板上に並置し、図１に記載
のような形態を有するアクティブマトリクス方式フルカラー表示装置を作製した。図２に
は、作製した前記表示装置の表示部Ａの模式図のみを示した。即ち、同一基板上に、複数
の走査線５及びデータ線６を含む配線部と、並置した複数の画素３（発光の色が赤領域の
画素、緑領域の画素、青領域の画素等）とを有し、配線部の走査線５及び複数のデータ線
６はそれぞれ導電材料からなり、走査線５とデータ線６は格子状に直交して、直交する位
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置で画素３に接続している（詳細は図示せず）。前記複数画素３は、それぞれの発光色に
対応した有機ＥＬ素子、アクティブ素子であるスイッチングトランジスタと駆動トランジ
スタそれぞれが設けられたアクティブマトリクス方式で駆動されており、走査線５から走
査信号が印加されると、データ線６から画像データ信号を受け取り、受け取った画像デー
タに応じて発光する。このように赤、緑、青の画素を適宜、並置することによって、フル
カラー表示装置を作製した。
【０２７０】
　このフルカラー表示装置は、駆動することにより、輝度が高く、高耐久性を有し、かつ
、鮮明なフルカラー動画表示が得られることが分かった。
【０２７１】
　実施例４
　《白色発光素子及び白色照明装置の作製》
　実施例１の透明電極基板の電極を２０ｍｍ×２０ｍｍにパターニングし、その上に実施
例１と同様に正孔注入／輸送層としてα－ＮＰＤを４０ｎｍの厚さで成膜し、さらに例示
化合物Ｈ－１９の入った前記加熱ボートと例示化合物１－２の入ったボート及びＩｒ－９
の入ったボートをそれぞれ独立に通電して、発光ホストである例示化合物Ｈ－１９と発光
ドーパントである例示化合物１－２及びＩｒ－９の蒸着速度が１００：５：０．６になる
ように調節し膜厚３０ｎｍの厚さになるように蒸着し、発光層を設けた。
【０２７２】
　次いで、ＢＣＰを１０ｎｍ成膜して正孔阻止層を設けた。さらに、Ａｌｑ３を４０ｎｍ
で成膜し電子輸送層を設けた。
【０２７３】
　次に、実施例１と同様に、電子注入層の上にステンレス鋼製の透明電極とほぼ同じ形状
の正方形穴あきマスクを設置し、陰極バッファー層としてフッ化リチウム０．５ｎｍ及び
陰極としてアルミニウム１５０ｎｍを蒸着成膜した。
【０２７４】
　この素子を実施例１と同様な方法及び同様な構造の封止構造を有する平面ランプを作製
した。この平面ランプに通電したところほぼ白色の光が得られ、照明装置として使用でき
ることが分かった。
【符号の説明】
【０２７５】
　１　ディスプレイ
　３　画素
　５　走査線
　６　データ線
　７　電源ライン
　１０　有機ＥＬ素子
　１１　スイッチングトランジスタ
　１２　駆動トランジスタ
　１３　コンデンサ
　Ａ　表示部
　Ｂ　制御部
　１０７　透明電極付きガラス基板
　１０６　有機ＥＬ層
　１０５　陰極
　１０２　ガラスカバー
　１０８　窒素ガス
　１０９　捕水剤
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