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(57)【要約】
　本発明は、青色リン光発光効率、駆動寿命及び色度が
改善された有機エレクトロルミネッセンス素子を提供す
る。更に、当該青色リン光を含む白色発光を取出すこと
ができる有機エレクトロルミネッセンス素子を提供する
。この有機エレクトロルミネッセンス素子は、
陽極、複数の発光層を有する発光層ユニット、及び陰極
を設けて成る有機エレクトロルミネッセンス素子であっ
て、前記複数の発光層のうち少なくとも二つが下記一般
式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を含有すること
を特徴とする。
　　【化１】
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　陽極、複数の発光層を有する発光層ユニット、及び陰極を設けて成る有機エレクトロル
ミネッセンス素子であって、前記複数の発光層のうち少なくとも二つの発光層が下記一般
式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を含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】

〔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は各々炭素原子、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およびＸ2は各々炭素原子、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。〕
【請求項２】
　請求の範囲第１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子であって、前記の少なく
とも二つの発光層に含有される前記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物が各々の
発光層に応じて異な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。
【請求項３】
　請求の範囲第１項又は第２項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子であって、前
記の少なくとも二つの発光層のうち陽極に近い発光層を発光層Ａ、陰極に近い発光層を発
光層Ｂとしたときに、該発光層Ａに含有される前記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性
化合物を発光性ドーパントＡ、該発光層Ａに更に含有される化合物をホスト化合物Ａ、発
光層Ｂに含有される一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を発光ドーパントＢ、発
光層Ｂに更に含有される化合物をホスト化合物Ｂとしたときに、イオン化ポテンシャル（
Ｉｐ）に関して下記の式が成り立つことを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス素子
。
Ｉｐ（ホスト化合物Ａ）－Ｉｐ（ドーパントＡ）≧０．７（ｅＶ）
Ｉｐ（ホスト化合物Ｂ）－Ｉｐ（ドーパントＢ）≧０．７（ｅＶ）
【請求項４】
　請求の範囲第１項乃至第３項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
子であって、前記一般式（ＢＤ１）で表される化合物のＢ1～Ｂ5で形成される含窒素複素
環がイミダゾール環で表され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。
【請求項５】
　請求の範囲第４項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子であって、前記一般式（
ＢＤ１）で表される化合物が、下記一般式（ＢＤ２）で表され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。
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【化２】

〔式中、Ｒ1、Ｒ2、及びＲ3は各々置換基を表す。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は各々炭素原子、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。
また、一般式（ＢＤ２）のＲ2で表される置換アリールは下記一般式（ＡＲ１）で表され
る。
【化３】

上記一般式（ＡＲ１）中のＲ5は立体パラメーター値（Ｅｓ値）が－０．５以下である置
換基を表す。Ｒ5はＲ1と同じ。またｍ３は０から４までの整数を表す。〕
【請求項６】
　請求の範囲第１項乃至第５項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
子であって、前記の少なくとも二つの発光層からの発光それぞれのエレクトロルミネッセ
ンススペクトルの極大発光波長（λｍａｘ）の差が２０ｎｍ以内であ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。
【請求項７】
　請求の範囲第１項乃至第５項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
子であって、前記の少なくとも二つの発光層からの発光それぞれのエレクトロルミネッセ
ンススペクトルの極大発光波長（λｍａｘ）の差が２０ｎｍ以上であ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。
【請求項８】
　請求の範囲第１項乃至第７項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
子であって、前記一般式（ＢＤ１）で表される化合物を含有している少なくとも二つの発
光層が隣接してい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。
【請求項９】
　請求の範囲第１項乃至第８項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
子であって、前記の少なくとも二つの発光層がホスト化合物を含有し、かつ、当該少なく
とも二つの発光層が共通のホスト化合物を含有していることを特徴とする有機エレクトロ
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ルミネッセンス素子。
【請求項１０】
　請求の範囲第１項乃至第９項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
子であって、前記発光層ユニットが、少なくとも三つの発光層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。
【請求項１１】
　請求の範囲第１項乃至第９項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
子であって、その電界発光の発光色が青色であ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。
【請求項１２】
　請求の範囲第１項乃至第１０項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
素子であって、その電界発光の発光色が白色であ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。
【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（以下「有機ＥＬ素子」ともいう。）に関
する。より詳しくは、青色リン光の発光効率、駆動寿命及び色度が改善された有機エレク
トロルミネッセンス素子に関する。
【背景技術】
【０００２】
　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（「無
機ＥＬ素子」ともいう。）や有機エレクトロルミネッセンス素子（「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、有機エレクトロルミネッセンス素子は自己発光（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）のため、視認性に優れ、かつ数Ｖ～数十Ｖの低
電圧駆動が可能なため駆動回路を含めた軽量化が可能である。
【０００４】
　そこで、有機ＥＬ素子は、薄膜型ディスプレイ、照明、バックライトとしての活用が期
待されている。
【０００５】
　より高輝度・高効率の有機ＥＬ素子が得られることから、近年、リン光発光材料の開発
が進められている（例えば、非特許文献１、２、特許文献１参照。）。これは、従来の蛍
光体からの発光が励起一重項からの発光であり、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％であるのに対し、励起三重項からの発
光を利用するリン光材料の場合には、前記励起子生成比率と一重項励起子から三重項励起
子への内部変換により、内部量子効率の上限が１００％となるため、蛍光発光材料の場合
に比べて原理的に発光効率が最大４倍となることによる。
【０００６】
　しかしながら、青、緑、赤３色の発光材料を使用する高品位の白色素子、ディスプレイ
においては、各色の性能が１色とも欠けることなく揃って優れていることが必要であるが
、現状においては、これらの材料特性を合わせ揃えることは容易ではない。とりわけリン
光発光材料においては難しい。
【０００７】
　リン光発光有機ＥＬ素子は一部赤色において実用化されただけであり、未だ実用には至
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っていない。特に青色発光において駆動寿命が短命であり、高効率、長寿命、色度を満た
した青色リン光素子の開発は急務である。また、青色を含む白色発光素子においても同様
の問題点を抱えている。
【特許文献１】米国特許第６，０９７，１４７号明細書
【非特許文献１】Ｍ．Ａ．Ｂａｌｄｏ　ｅｔ　ａｌ．，ｎａｔｕｒｅ，３９５巻，１５１
～１５４頁（１９９８年）
【非特許文献２】Ｍ．Ａ．Ｂａｌｄｏ　ｅｔ　ａｌ．，ｎａｔｕｒｅ，４０３巻，１７号
，７５０～７５３頁（２０００年）
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明は、上記問題に鑑みてなされたものであり、その解決課題は、青色リン光発光効
率、駆動寿命及び色度が改善された有機エレクトロルミネッセンス素子を提供することで
ある。更に、当該青色リン光を含む白色発光を取出すことができる有機エレクトロルミネ
ッセンス素子を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者は、上記課題を解決すべく、電子と正孔（キャリア）、これらが再結合して生
じる励起子の挙動を制御して発光効率、寿命、発光色の色度等を向上させる観点から、発
光性ドーパントの化学構造、発光層の構成、発光波長の調整等を鋭意検討した結果、本発
明に至った。
【００１０】
　すなわち、本発明に係る上記課題は、下記の手段により解決される。
【００１１】
　１．陽極、複数の発光層を有する発光層ユニット、及び陰極を設けて成る有機エレクト
ロルミネッセンス素子であって、前記複数の発光層のうち少なくとも二つの発光層が下記
一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を含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。
【００１２】
【化１】

【００１３】
〔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は各々炭素原子、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およびＸ2は各々炭素原子、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。〕
　２．前記１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子であって、前記の少なくとも二
つの発光層に含有される前記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物が各々の発光層
に応じて異な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。
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【００１４】
　３．前記１又は２に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子であって、前記の少なく
とも二つの発光層のうち陽極に近い発光層を発光層Ａ、陰極に近い発光層を発光層Ｂとし
たときに、該発光層Ａに含有される前記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を発
光性ドーパントＡ、該発光層Ａに更に含有される化合物をホスト化合物Ａ、発光層Ｂに含
有される一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を発光ドーパントＢ、発光層Ｂに更
に含有される化合物をホスト化合物Ｂとしたときに、イオン化ポテンシャル（Ｉｐ）に関
して下記の式が成り立つ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】
　Ｉｐ（ホスト化合物Ａ）－Ｉｐ（ドーパントＡ）≧０．７（ｅＶ）
　Ｉｐ（ホスト化合物Ｂ）－Ｉｐ（ドーパントＢ）≧０．７（ｅＶ）
　４．前記１乃至３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であって
、前記一般式（ＢＤ１）で表される化合物のＢ1～Ｂ5で形成される含窒素複素環がイミダ
ゾール環で表され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。
【００１６】
　５．前記４に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子であって、前記一般式（ＢＤ１
）で表される化合物が、下記一般式（ＢＤ２）で表され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。
【００１７】
【化２】

【００１８】
〔式中、Ｒ1、Ｒ2、及びＲ3は各々置換基を表す。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は各々炭素原子、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。
また、一般式（ＢＤ２）のＲ2で表される置換アリールは下記一般式（ＡＲ１）で表され
る。
【００１９】
【化３】

【００２０】
上記一般式（ＡＲ１）中のＲ5は立体パラメーター値（Ｅｓ値）が－０．５以下である置
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換基を表す。Ｒ5はＲ1と同じ。またｍ３は０から４までの整数を表す。〕
　６．前記１乃至５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であって
、前記の少なくとも二つの発光層からの発光それぞれのエレクトロルミネッセンススペク
トルの極大発光波長（λｍａｘ）の差が２０ｎｍ以内であ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。
【００２１】
　７．前記１乃至５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であって
、前記の少なくとも二つの発光層からの発光それぞれのエレクトロルミネッセンススペク
トルの極大発光波長（λｍａｘ）の差が２０ｎｍ以上であ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。
【００２２】
　８．前記１乃至７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であって
、前記一般式（ＢＤ１）で表される化合物を含有している少なくとも二つの発光層が隣接
してい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。
【００２３】
　９．前記１乃至８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であって
、前記の少なくとも二つの発光層がホスト化合物を含有し、かつ、当該少なくとも二つの
発光層が共通のホスト化合物を含有してい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。
【００２４】
　１０．前記１乃至９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であっ
て、前記発光層ユニットが、少なくとも三つの発光層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。
【００２５】
　１１．前記１乃至９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であっ
て、その電界発光の発光色が青色であ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。
【００２６】
　１２．前記１乃至１０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であ
って、その電界発光の発光色が白色であ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。
【発明の効果】
【００２７】
　本発明の上記手段により、青色リン光発光効率、駆動寿命及び色度が改善された有機エ
レクトロルミネッセンス素子とその作製方法を提供することができる。更に、当該青色リ
ン光を含む白色発光を取出可能な有機エレクトロルミネッセンス素子とその作製方法を提
供することができる。
【００２８】
　詳しくは、請求の範囲第１項に係る発明により、一般式（ＢＤ１）で表される化合物を
発光層に含有させることで、比較的安定なリン光を発光する有機ＥＬ素子を得ることがで
きる。
【００２９】
　請求の範囲第２項乃至第６項に係る発明により、すなわち、複数の発光層の各々で異な
る化学構造を有する発光性ドーパントを含有させること等により飛躍的に高発光効率、長
寿命を達成することができる。
【００３０】
　請求の範囲第７項乃至第１０項に係る発明により、すなわち、発光性ドーパントとして
発光波長の近いものを選ぶこと等により、更なる発光効率及び寿命発の向上を達成するこ
とができる上に、光色の色度を調整し、改善することができる。
【００３１】
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　更に、請求の範囲第１３項に係る発明により、全く異なる色の発光層、例えば青色光（
Ｂ）、緑色光（Ｇ）、赤色（Ｒ）光の発光層を具備することで、色度が改善された白色光
を取出すことが可能な有機ＥＬ素子を得ることができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００３２】
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子は、陽極、複数の発光層を有する発光層ユ
ニット、及び陰極を設けて成る有機エレクトロルミネッセンス素子であって、前記複数の
発光層のうち少なくとも二つの発光層が前記一般式（ＢＤ１）で表される化合物を含有す
ることを特徴とする。
【００３３】
　以下、本発明とその構成要素等について詳細な説明をする。
【００３４】
　《有機エレクトロルミネッセンス素子の構成》
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子は、支持基盤（基板）、電極、種々の機能
を有する有機層等の構成要素によって構成される。好ましい構成の具体例を以下に示すが
、本発明はこれらに限定されない。
【００３５】
　（ｉ）陽極／正孔輸送層／電子阻止層／発光層ユニット／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／発光層ユニット／正孔阻止層／電子輸送層／陰
極バッファー層／陰極
　（iii）陽極／陽極バッファー層／正孔輸送層／電子阻止層／発光層ユニット／正孔阻
止層／電子輸送層／陰極
　（iv）陽極／陽極バッファー層／正孔輸送層／電子阻止層／発光層ユニット／正孔阻止
層／電子輸送層／陰極バッファー層／陰極
　《発光層ユニット》
　本発明に係る「発光層ユニット」とは、複数の発光層を有する構成単位であって、最も
陽極側の発光層から最も陰極側の発光層まで積層された有機層をいう。すなわち、各発光
層は、異なる発光色の発光性化合物を含有する有機層からなる。なお、当該ユニットは、
各発光層間に非発光性の中間層を有していることも好ましい一態様である。
【００３６】
　当該発光層ユニットの代表例を以下に例示すが、これらに限定されない。
【００３７】
　（ｉ）発光層Ａ／発光層Ｂ
　（ii）発光層Ａ／中間層／発光層Ｂ
　（iii）発光層Ａ／正孔阻止層／発光層Ｂ
　（iv）発光層Ａ／電子阻止層／発光層Ｂ
　（ｖ）発光層Ａ／発光層Ｂ／発光層Ｃ
　（vi）発光層Ａ／中間層／発光層Ｂ／中間層／発光層Ｃ
　（vii）発光層Ａ／中間層／発光層Ｂ／正孔阻止層／発光層Ｃ
　（viii）発光層Ａ／電子阻止層／発光層Ｂ／中間層／発光層Ｃ
　なお、本発明に係る発光層は、電極、電子輸送層、又は正孔輸送層から注入されてくる
電子及び正孔が再結合して発光する層であり、発光する部分は発光層の層内であっても発
光層と隣接層との界面であってもよい。
【００３８】
　本発明に係る発光層ユニットは、発光極大波長が各々４３０～４８０ｎｍ、５１０～５
５０ｎｍ、６００～６４０ｎｍの範囲にある発光ピークの異なる２種以上の発光性化合物
を含有する複数の発光層で構成することもできる。当該ユニットは各発光層間に非発光性
の中間層を有して複数の発光層で構成しても、単層の中に発光ピークの異なる２種以上の
発光性化合物を含有することで発光ピークが異なる少なくとも２種以上の異なる発光をさ
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せても良い。
【００３９】
　なお、本発明の有機ＥＬ素子の発光色を白色にする場合には、上記発光層ユニットが、
少なくとも三つの発光層を有することが好ましい。
【００４０】
　《一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物》
　〈当該化合物の適用の態様〉
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子は、上記発光層ユニットを構成する複数の
発光層のうち少なくとも二つの発光層は、前記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合
物を含有することを特徴とする。当該リン光性化合物を発光性ドーパントとして用いるこ
とで、比較的安定なリン光発光有機ＥＬ素子を得ることができる。
【００４１】
　また、前記の少なくとも二つの発光層に含有される前記一般式（ＢＤ１）で表されるリ
ン光性化合物が各々の発光層に応じて異なることが好ましい。これにより、飛躍的に高発
光効率、長寿命を達成することが可能となる。
【００４２】
　なお、前記の少なくとも二つの発光層のうち陽極に近い発光層を発光層Ａ、陰極に近い
発光層を発光層Ｂとしたときに、当該発光層Ａに含有される前記一般式（ＢＤ１）で表さ
れるリン光性化合物を発光性ドーパントＡ、当該発光層Ａに更に含有される化合物をホス
ト化合物Ａ、発光層Ｂに含有される一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を発光性
ドーパントＢ、発光層Ｂに更に含有される化合物をホスト化合物Ｂとしたときに、イオン
化ポテンシャル（Ｉｐ）に関して下記の式が成り立つことが好ましい。
【００４３】
　Ｉｐ（ホスト化合物Ａ）－Ｉｐ（ドーパントＡ）≧０．７（ｅＶ）
　Ｉｐ（ホスト化合物Ｂ）－Ｉｐ（ドーパントＢ）≧０．７（ｅＶ）
　なお、本発明の有機ＥＬ素子においては、前記の少なくとも二つの発光層がホスト化合
物を含有し、かつ、当該少なくとも二つの発光層が共通のホスト化合物を含有しているこ
とが好ましい。
【００４４】
　なお、イオン化ポテンシャルは大気中光電子分光装置（例えば、ＡＣ－１、ＡＣ－２、
及びＡＣ－３（理研計器（株）製））や、紫外光電子分光(ＵＰＳ)装置で測定することが
できる。
【００４５】
　大気中光電子分光装置で測定する場合は、洗浄したＩＴＯ上に有機薄膜を５０～１００
ｎｍに成膜し測定する。
【００４６】
　紫外光電子分光装置で測定する場合には、シリコンウエハーに金薄膜を蒸着した基板に
有機薄膜を厚さ２０ｎｍに成膜し測定する。
【００４７】
　Ｉｐ（ホスト）は、以上の方法で測定することができるが、Ｉｐ（ドーパント）は上記
の方法では困難な場合もある。
【００４８】
　Ｉｐ（ドーパント）はドーパントとホストを所定の濃度にドープされた膜で測定を行う
。しかしながら、この方法ではドーパントのＩｐピークがホスト化合物のＩｐピークと重
なり検出が困難な場合がある。
【００４９】
　その場合には、光学的に不活性な材料にドーパントのみをドープして測定してもよい。
光学的に不活性な材料とは例えばポリアクリレート、ポリスチレン、シロキサンなどが挙
げられる。
【００５０】
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　上記の測定方法でも測定が困難な場合には、サイクリック・ボルタンメトリー法（ＣＶ
）にて測定しても良い。但し、この場合での測定値は参照電極との電位差で酸化電位が求
められるため、Ｉｐとの換算が必要である。その場合には既知の材料で、ＣＶの値とＩｐ
の値を校正することで推定値を算出することができる。既知の材料とは、例えば、ＮＰＤ
，ＴＰＤ，ｍ－ＭＴＤＡＴＡなどが挙げられる。
【００５１】
　上述の条件を満たすことにより、飛躍的な長寿命化及び発光効率の更なる向上を達成で
きる。この理由は不明であるが、複数の発光層界面での劣化抑制、又は似た材料を含む層
の積層によりモルフォロジーの向上の結果、寿命が向上したものと推測される。更に、発
光層を複数層化することで、正孔と電子の再結合サイトを調整することができるため、長
寿命化だけでなく、高発光効率化させることがでたと推測される。
【００５２】
　一方、本発明に係る一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物のリン光波長は４３０
～４８０ｎｍの範囲にあることから、当該化合物を用いて、電界発光の発光色が青色であ
る有機ＥＬ素子を作製することができる。
【００５３】
　色度の調整、単色での長寿命化の場合には、前記の少なくとも二つの発光層からの発光
それぞれのエレクトロルミネッセンススペクトルの極大発光波長（λｍａｘ）の差が２０
ｎｍ以内であることが好ましい。また、白色の発光を得たい場合においては、前記の少な
くとも二つの発光層からの発光それぞれのエレクトロルミネッセンススペクトルの極大発
光波長（λｍａｘ）の差が２０ｎｍ以上であることも好ましい態様の一つである。リン光
性化合物の発光波長が近いものを選ぶことで、色度調整することが可能となる。
【００５４】
　なお、前記一般式（ＢＤ１）で表される化合物を含有している少なくとも二つの発光層
が隣接していることが好ましい。
【００５５】
　〈一般式（ＢＤ１）の説明〉
　前記一般式（ＢＤ１）で表されるリン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
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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。
【００５６】
　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。
【００５７】
　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。
【００５８】
　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
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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環ル等が挙げられる。これらのうちで好ましいもの
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更に置換されていてもよい。置換基として好ましいもの
はアルキル基およびアリール基であり、さらに好ましくは、アリール基である。
【００５９】
　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。
【００６０】
　これらの基は上記の置換基によって更に置換されていてもよい。
【００６１】
　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＋ｍ
２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。
【００６２】
　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。
【００６３】
　なお、本発明に係る一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物は、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。
【００６４】
　また、前記一般式（ＢＤ１）で表される化合物が、前記一般式（ＢＤ２）で表されるこ
とが好ましい。
【００６５】
　前記一般式（ＢＤ２）中、Ｒ1、Ｒ2、及びＲ3は各々置換基を表す。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。Ｍ

1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は各々炭素原子、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。
【００６６】
　また、一般式（ＢＤ２）のＲ2で表される置換アリールは前記一般式（ＡＲ１）で表さ
れる。当該一般式（ＡＲ１）式中のＲ5は、立体パラメーター値（Ｅｓ値）が－０．５以
下である置換基を表す。Ｒ5はＲ1と同じ。またｍ３は０から４までの整数を表す。
【００６７】
　なお、前記一般式（ＢＤ２）中のＲ1～Ｒ3は、前記一般式（ＢＤ１）中のＲ１と同義で
ある。また、前記一般式（ＢＤ２）中のｎ１、Ｚ、Ｍ1、Ｘ1、Ｘ2、Ｌ1、ｍ１、及びｍ２
等の記号は、前記一般式（ＢＤ１）の同記号と同義である。
【００６８】
　ここで、「立体パラメーター値（Ｅｓ値）」とは、化学反応性より誘導された立体パラ
メーターであり、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。
【００６９】
　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、このこと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。
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【００７０】
　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ｋＸ
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。
【００７１】
　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。
【００７２】
　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）、「Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｃｈ
ｅｍｉｃａｌ　Ｓｏｃｉｅｔｙ　Ｐｒｏｆｅｓｓｉｏｎａｌ　Ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ　Ｂｏ
ｏｋ，’Ｅｘｐｌｏｒｉｎｇ　ＱＳＡＲ’ｐ．８１　Ｔａｂｌｅ３－３」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。
【００７３】
【表１】

【００７４】
　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
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１．２４を差し引いたものである。
【００７５】
　本発明においてＥｓ値は－０．５以下である。好ましくは－７．０以上－０．６以下で
ある。最も好ましくは－７．０以上－１．０以下である。
【００７６】
　ここで、本発明においては、立体パラメーター値（Ｅｓ値）が－０．５以下の置換基、
例えば、Ｒ及びＲ′にケト－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。更にＥｓ値が－０．５以下の置換基は、電子的効果においては
電子供与性の置換基であることが好ましい。
【００７７】
　本発明において、電子供与性の置換基とは下記のハメットのσｐ値が負の値を示す置換
基のことであり、そのような置換基は水素原子と比べて結合原子側に電子を与えやすい特
性を有する。
【００７８】
　電子供与性を示す置換基の具体例としては、ヒドロキシル基、アルコキシ基（例えば、
メトキシ基、）、アセチルオキシ基、アミノ基、ジメチルアミノ基、アセチルアミノ基、
アルキル基（例えば、メチル基、エチル基、プロピル基、ｔ－ブチル基等）、アリール基
（例えば、フェニル基、メシチル基等）が挙げられる。また、ハメットのσｐ値について
は、例えば、下記文献等が参照できる。
【００７９】
　本発明に係るハメットのσｐ値とは、ハメットの置換基定数σｐを指す。ハメットのσ
ｐの値は、Ｈａｍｍｅｔｔ等によって安息香酸エチルの加水分解に及ぼす置換基の電子的
効果から求められた置換基定数であり、『薬物の構造活性相関』（南江堂：１９７９年）
、『Ｓｕｂｓｔｉｔｕｅｎｔ　Ｃｏｎｓｔａｎｔｓ　ｆｏｒ　Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ　
Ａｎａｌｙｓｉｓ　ｉｎ　ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ　ａｎｄ　ｂｉｏｌｏｇｙ』（Ｃ．Ｈａｎ
ｓｃｈ　ａｎｄ　Ａ．Ｌｅｏ，Ｊｏｈｎ　Ｗｉｌｅｙ＆Ｓｏｎｓ，Ｎｅｗ　Ｙｏｒｋ，１
９７９年）等に記載の基を引用することができる。
【００８０】
　以下に一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物の具体的な例を挙げるが、これらに
限定されるものではない。
【００８１】
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【化４】

【００８２】



(16) JP WO2008/035571 A1 2008.3.27

10

20

30

【化５】

【００８３】
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【００８４】
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【００８５】
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【００８６】
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【化９】

【００８７】
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【化１０】

【００８８】
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【化１１】

【００８９】



(23) JP WO2008/035571 A1 2008.3.27

10

20

30

40

【化１２】

【００９０】
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【化１３】

【００９１】
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【化１４】

【００９２】
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【化１５】

【００９３】
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【化１６】

【００９４】
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【化１７】

【００９５】
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【化１８】

【００９６】
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【化１９】

【００９７】
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【化２０】

【００９８】
　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）、Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，第
４０巻、第７号、１７０４～１７１１頁（２００１年）、Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍ
ｉｓｔｒｙ，第４１巻、第１２号、３０５５～３０６６頁（２００２年）、Ｎｅｗ　Ｊｏ
ｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ．，第２６巻、１１７１頁（２００２年）、Ｅｕ
ｒｏｐｅａｎ　Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，第４巻、
６９５～７０９頁（２００４年）、更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。
【００９９】
　次に、発光層に含まれるホスト化合物及び発光性ドーパント（「発光ドーパンント」、
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「発光性ドーパント化合物」ともいう。）について説明する。
【０１００】
　（ホスト化合物）
　本発明に係る有機ＥＬ素子の発光層に含まれるホスト化合物とは、その化合物上のキャ
リアの再結合によって生成した励起子のエネルギーを発光性化合物（発光性ドーパント：
ゲスト化合物）に移動し、その結果、当該発光性化合物を発光させる化合物、及び当該ホ
スト化合物上のキャリアを発光性化合物にトラップさせ、当該発光性化合物上で励起子を
生成させ、その結果、当該発光性化合物を発光させる化合物をいう。
【０１０１】
　本発明においては、発光層に含有される化合物の中で、そのホスト化合物の比率は２０
質量％以上であることが好ましい。
【０１０２】
　ホスト化合物としては、公知のホスト化合物を単独で用いてもよく、または複数種併用
して用いてもよい。ホスト化合物を複数種用いることで、電荷の移動を調整することが可
能であり、有機ＥＬ素子を高効率化することができる。また、後述する発光性ドーパント
として用いられるリン光性化合物等を複数種用いることで、異なる発光を混ぜることが可
能となり、これにより任意の発光色を得ることができる。リン光性化合物の種類、ドープ
量を調整することが可能であり、照明、バックライトへの応用もできる。
【０１０３】
　本発明に係るホスト化合物としては、下記一般式（Ｈ１）で表される化合物が好ましく
用いられる化合物の一例として挙げられる。また、前記化合物は発光層の隣接層（例えば
、正孔阻止層等）にも好ましく用いられる。
【０１０４】
【化２１】

【０１０５】
　式中、Ｚ1は置換基を有していてもよい芳香族複素環を表し、Ｚ2は、各々置換基を有し
ていてもよい芳香族複素環または芳香族炭化水素環を表し、Ｚ3は２価の連結基または単
なる結合手を表す。Ｒ101は水素原子または置換基を表す。
【０１０６】
　また、本発明に用いられるホスト化合物としては、従来公知の低分子化合物でも、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。公知のホスト化合物としては、正孔輸
送能、電子輸送能を有しつつ、且つ発光の長波長化を防ぎ、なお且つ高Ｔｇ（ガラス転移
温度）である化合物が好ましい。公知のホスト化合物の具体例としては、以下の文献に記
載されている化合物が挙げられる。例えば、特開２００１－２５７０７６号公報、同２０
０２－３０８８５５号公報、同２００１－３１３１７９号公報、同２００２－３１９４９
１号公報、同２００１－３５７９７７号公報、同２００２－３３４７８６号公報、同２０
０２－８８６０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２００２－３
３４７８９号公報、同２００２－７５６４５号公報、同２００２－３３８５７９号公報、
同２００２－１０５４４５号公報、同２００２－３４３５６８号公報、同２００２－１４
１１７３号公報、同２００２－３５２９５７号公報、同２００２－２０３６８３号公報、
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同２００２－３６３２２７号公報、同２００２－２３１４５３号公報、同２００３－３１
６５号公報、同２００２－２３４８８８号公報、同２００３－２７０４８号公報、同２０
０２－２５５９３４号公報、同２００２－２６０８６１号公報、同２００２－２８０１８
３号公報、同２００２－２９９０６０号公報、同２００２－３０２５１６号公報、同２０
０２－３０５０８３号公報、同２００２－３０５０８４号公報、同２００２－３０８８３
７号公報等が挙げられる。
【０１０７】
　なお、本発明においては、ホスト化合物の５０質量％以上が、リン光発光エネルギーが
各々２．９ｅＶ以上であり、且つ、ガラス転移温度（Ｔｇ）が、各々９０℃以上の化合物
が好ましく、更に好ましくは、１００℃以上の化合物である。また、有機ＥＬ素子保存性
向上（耐久性向上ともいう。）、発光層界面での化合物の分布のむらを低減させる観点か
ら、ホスト化合物の物理化学的特性が同一または分子構造が同一であることが好ましい。
【０１０８】
　（ガラス転移温度：Ｔｇ）
　本発明の有機エレクトロルミネセンス素子を構成する各層の有機化合物は、１００℃以
上のガラス転移温度（Ｔｇ）を有する材料を、各々の層の少なくとも８０質量％以上含有
することを特徴とする。
【０１０９】
　ここで、ガラス転温度（Ｔｇ）とは、ＤＳＣ（Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ　Ｓｃａｎｎ
ｉｎｇ　Ｃｏｌｏｒｉｍｅｔｒｙ：示差走査熱量法）を用いて、ＪＩＳ－Ｋ－７１２１に
準拠した方法により求められる値である。上記のような同一の物理的特性を有するホスト
化合物を用いること、更に好ましくは、同一の分子構造を有するホスト化合物を用いるこ
とにより、有機ＥＬ素子の有機化合物層（有機層ともいう）全体に渡って均質な膜性状が
得られ、更にまた、ホスト化合物のリン光発光エネルギーを２．９ｅＶ以上になるように
調整することが、ドーパントからのエネルギー移動を効率的に抑制し、高輝度を得ること
が出来る。
【０１１０】
　（リン光発光エネルギー）
　通常、本発明に係るリン光発光性化合物は室温にてリン光を発光する。それに対し、ホ
スト化合物やその他の化合物においては通常室温ではリン光発光しがたい。そのため、低
温にて測定する必要がある。　
従って、本願において、「リン光発光エネルギー」とは、室温若しくは低温にて発光スペ
クトル測定したときに得られるリン光発光スペクトルの０－０遷移バンドのピークエネル
ギーをいう。
【０１１１】
　（リン光発光の０－０遷移バンドの測定方法）
（１）ホスト化合物及びリン光発光性化合物以外の化合物
ホスト化合物及びリン光発光性化合物以外の化合物においては、通常室温にて、リン光発
光が得られない。この様な化合物においては低温にて測定する必要がある。
好ましい測定方法としては、石英基板もしくはシリコンウエハー上に１００ｎｍ程度の薄
膜を形成し７７Ｋ以下、好ましくは４Ｋの極低温にてフォトルミネッセンス測定を行う。
この場合、蛍光とリン光が混合されたスペクトルが得られるため、時間分解、もしくはジ
ッターなどを使い光照射した時間から遅延時間を設け測定しなければならない。
しかしながら、この方法においては非常にリン光スペクトルが弱いもしくはほとんど発光
が得られない場合が多い。そのような場合には溶液中にて測定することが好ましい。溶液
中で測定することで、殆どの化合物に関して測定することが可能であり、更に強度も十分
に得られるため信頼性も高い。また、薄膜中とは状態が違うためリン光スペクトルは薄膜
と溶液で若干差が見られる場合があるが、溶液中での測定で相対的に材料同士を比較する
には好適である。
以下に、溶液での測定方法を記載する。
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測定するホスト化合物を、よく脱酸素されたエタノール／メタノール＝４／１（体積／体
積）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設定するとリン光と蛍光が
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。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僅かなので問題は
ない。）。
リン光発光性化合物
有機エレクトロルミネッセンス素子の発光と比較するには、素子を構成する発光層と同じ
薄膜を洗浄した石英基板上に素子と同様に作製し、必要で有れば窒素下にて封止しフォト
ルミネッセンス測定する。
しかしながら、リン光発光性化合物とホスト化合物、もしくはリン光発光性化合物以外の
化合物とのエネルギーの大小を比較する場合には上記の方法にて算出した値リン光発光エ
ネルギーを用いることは適していない場合がある。
上述の通り、ホスト化合物、もしくはリン光発光性化合物以外の化合物においては薄膜で
のリン光スペクトル測定が困難な場合が多い。そのような場合には低温にて溶液で測定し
たリン光スペクトルを比較することが好ましい。
溶液でのリン光スペクトルは上記と同様である。
【０１１２】
　次に０－０遷移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なかで最も短波長側に現れる発光極大波長をもって０－０遷移
バンドと定義する。
【０１１３】
　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中の発光スペクトル（便宜上
これを定常光スペクトルという。）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いう。）と重ねあ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リン光スペクトルの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、Ｓａｖｉｔｚ
ｋｙ＆Ｇｏｌａｙの平滑化法等を適用することができる。
【０１１４】
　（発光性ドーパント）
　本発明においては、少なくとも二つの発光層は上記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光
性化合物を含有することを要するが、当該化合物を発光性ドーパントとして含有すること
ができる。また、上記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物以外の各種発光性化合
物を発光性ドーパントとして併用することができる。
【０１１５】
　本発明に係る発光性ドーパントとしては、リン光性化合物（「リン光発光性化合物」、
「リン光発光体」等ともいう。）及び蛍光性化合物を用いることが出来るが、より発光効
率の高い有機ＥＬ素子を得る観点からは、本発明の有機ＥＬ素子の発光層や発光ユニット
に使用される発光性ドーパント（単に、「発光材料」ということもある。）としては、上
記のホスト化合物を含有すると同時に、少なくとも１種以上のリン光発光体を含有するこ
とを要する。蛍光発光体を併用する場合は、青色を選択することが好ましい。
【０１１６】
　（リン光性化合物：リン光発光体）
　本発明に係るリン光性化合物（「リン光発光体」、「リン光性ドーパント」ともいう。
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）は、励起三重項からの発光が観測される化合物であり、具体的には、室温（２５℃）に
てリン光発光する化合物であり、リン光量子収率が、２５℃において０．０１以上の化合
物であると定義されるが、好ましいリン光量子収率は０．１以上である。
【０１１７】
　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、本発明に係るリン光発光体は、任意の溶媒のいずれかにおいて上記リン光量
子収率（０．０１以上）が達成されればよい。リン光発光体の発光は原理としては２種挙
げられ、一つはキャリアが輸送されるホスト化合物上でキャリアの再結合が起こってホス
ト化合物の励起状態が生成し、このエネルギーをリン光発光体に移動させることでリン光
発光体からの発光を得るというエネルギー移動型、もう一つはリン光発光体がキャリアト
ラップとなり、リン光発光体上でキャリアの再結合が起こりリン光発光体からの発光が得
られるというキャリアトラップ型であるが、いずれの場合においても、リン光発光体の励
起状態のエネルギーはホスト化合物の励起状態のエネルギーよりも低いことが条件である
。リン発光体は、有機ＥＬ素子の発光層に使用される公知のものの中から適宜選択して用
いることができる。本発明に係るリン光発光体としては、好ましくは元素の周期表で８族
～１０族の金属を含有する錯体系化合物であり、更に好ましくはイリジウム化合物、オス
ミウム化合物、または白金化合物（白金錯体系化合物）、希土類錯体であり、中でも最も
好ましいのはイリジウム化合物である。本発明では、特に赤色はイリジウム化合物から選
択されることが好ましい。
【０１１８】
　リン光発光体として用いられる化合物のその他の具体例としては、特開２００４－３１
１４１０号明細書段落（０１０６）～（０１０９）に記載された化合物があげられるが、
本発明はこれらに限定されない。
【０１１９】
　（蛍光性化合物：蛍光発光体）
　蛍光性化合物（「蛍光発光体」、「蛍光性ドーパント」等ともいう。）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、又は
希土類錯体系蛍光体等が挙げられる。また、従来公知のドーパントも本発明に用いること
ができ、例えば、国際公開第００／７０６５５号パンフレット、特開２００２－２８０１
７８号公報、特開２００１－１８１６１６号公報、特開２００２－２８０１７９号公報、
特開２００１－１８１６１７号公報、特開２００２－２８０１８０号公報、特開２００１
－２４７８５９号公報、特開２００２－２９９０６０号公報、特開２００１－３１３１７
８号公報、特開２００２－３０２６７１号公報、特開２００１－３４５１８３号公報、特
開２００２－３２４６７９号公報、国際公開第０２／１５６４５号パンフレット、特開２
００２－３３２２９１号公報、特開２００２－５０４８４号公報、特開２００２－３３２
２９２号公報、特開２００２－８３６８４号公報、特表２００２－５４０５７２号公報、
特開２００２－１１７９７８号公報、特開２００２－３３８５８８号公報、特開２００２
－１７０６８４号公報、特開２００２－３５２９６０号公報、国際公開第０１／９３６４
２号パンフレット、特開２００２－５０４８３号公報、特開２００２－１００４７６号公
報、特開２００２－１７３６７４号公報、特開２００２－３５９０８２号公報、特開２０
０２－１７５８８４号公報、特開２００２－３６３５５２号公報、特開２００２－１８４
５８２号公報、特開２００３－７４６９号公報、特表２００２－５２５８０８号公報、特
開２００３－７４７１号公報、特表２００２－５２５８３３号公報、特開２００３－３１
３６６号公報、特開２００２－２２６４９５号公報、特開２００２－２３４８９４号公報
、特開２００２－２３５０７６号公報、特開２００２－２４１７５１号公報、特開２００
１－３１９７７９号公報、特開２００１－３１９７８０号公報、特開２００２－６２８２
４号公報、特開２００２－１００４７４号公報、特開２００２－２０３６７９号公報、特
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開２００２－３４３５７２号公報、特開２００２－２０３６７８号公報等が挙げられる。
【０１２０】
　《非発光性の中間層》
　本発明においては、キャリア制御層として、非発光性の中間層を設けることが好ましい
。非発光性の中間層の層厚としては、１～１５ｎｍの範囲にあるのが好ましく、更には３
～１０ｎｍの範囲にあることが、隣接発光層間のエネルギー移動など相互作用を抑制し、
且つ、素子の電流電圧特性に大きな負荷を与えないという観点から好ましい。
【０１２１】
　この非発光性の中間層に用いられる材料としては、発光層のホスト化合物と同一でも異
なっていてもよいが、隣接する２つの発光層のすくなくとも一方の発光層のホスト材料と
同一であることが好ましい。
【０１２２】
　非発光性の中間層は、各発光層と共通の化合物（例えば、ホスト化合物等）を含有して
いてもよく、各々共通ホスト材料（ここで、共通ホスト材料が用いられるとは、リン光発
光エネルギー、ガラス転移温度等の物理化学的特性が同一である場合やホスト化合物の分
子構造が同一である場合等を示す。）を含有することにより、発光層－非発光層間の層間
の注入障壁が低減され、電圧（電流）を変化させても正孔と電子の注入バランスが保ちや
すいという効果を得ることができる。また、電圧（電流）をかけたときの色ずれが改善さ
れるという効果が得られることも判った。
【０１２３】
　更に、上記のように、共通ホスト材料の最低励起三重項エネルギー準位Ｔ１が、リン光
発光体の最低励起三重項エネルギー準位Ｔ２よりも高い励起三重項エネルギーを有する材
料を用いることで、発光層の三重項励起子を効果的に発光層内に閉じ込めるので高効率な
素子を得られることが判った。
【０１２４】
　また、青・緑・赤の３色の有機ＥＬ素子においては、各々の発光材料にリン光発光体を
用いる場合、青色のリン光発光体の励起３重項エネルギーが一番大きくなるが、前記青色
のリン光発光体よりも大きい励起３重項エネルギーを有するホスト材料を発光層と非発光
性の中間層とが共通のホスト材料として含んでいてもよい。
【０１２５】
　本発明の有機ＥＬ素子においては、ホスト材料はキャリアの輸送を担うため、キャリア
輸送能を有する材料が好ましい。キャリア輸送能を表す物性としてキャリア移動度が用い
られるが、有機材料のキャリア移動度は一般的に電界強度に依存性が見られる。電界強度
依存性の高い材料は正孔と電子注入・輸送バランスを崩しやすい為、中間層材料、ホスト
材料は移動度の電界強度依存性の少ない材料を用いることが好ましい。また、一方では、
正孔や電子の注入バランスを最適に調整するためには、非発光性の中間層は、阻止層即ち
、正孔阻止層、電子阻止層として機能することも好ましい態様としてあげられる。
【０１２６】
　《正孔輸送層》
　正孔輸送層は、正孔を輸送する機能を有する正孔輸送材料からなり、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。正孔輸送層は単層または複数層設けることが
できる。
【０１２７】
　正孔輸送材料としては、正孔の注入または輸送、電子の障壁性のいずれかを有するもの
で有機物、無機物のいずれでもよい。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。正孔輸送材料としては上記の
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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３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３級アミン化合物を用いることが好ましい。芳香族第
３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（ＴＰＤ）；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、
更には、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（ＭＴＤＡＴＡ）等
が挙げられる。更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。また、特開平１１－
２５１０６７号公報、Ｊ．Ｈｕａｎｇ　ｅｔ．ａｌ．著文献（Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｐｈｙｓ
ｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒｓ　８０（２００２），ｐ．１３９）に記載されているような所謂
、ｐ型正孔輸送材料を用いることもできる。本発明ではより高効率の発光素子が得られる
ことからこれらの材料を用いることが好ましい。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、インクジェット法を含む印刷法、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５ｎｍ～５μｍ程度、好ましくは５～２００ｎｍで
ある。この正孔輸送層は上記材料の１種または２種以上からなる一層構造であってもよい
。また、不純物をドープしたｐ性の高い正孔輸送層を用いることもできる。その例として
は、特開平４－２９７０７６号公報、特開２０００－１９６１４０号公報、特開２００１
－１０２１７５号公報、Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．，９５，５７７３（２００４）等に記
載されたものが挙げられる。本発明ではこのようなｐ性の高い正孔輸送層を用いることが
より低消費電力の素子を作製することができるため好ましい。
【０１２８】
　《電子輸送層》
　電子輸送層は、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む。電子輸送層は単層または複数層設けることができる。従来
、単層の電子輸送層、及び複数層とする場合は発光層に対して陰極側に隣接する電子輸送
層に用いられる電子輸送材料（正孔阻止材料を兼ねる）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、例えば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、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等が挙げられる
。更に、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黄原
子に置換したチアジアゾール誘導体、電子吸引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。更にこれらの材料
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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
とができる。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、Ｍｇ、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。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、正孔注入層、正孔輸送層と同
様にｎ型－Ｓｉ、ｎ型－ＳｉＣ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
。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、
インクジェット法を含む印刷法、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５ｎｍ～５μ
ｍ程度、好ましくは５～２００ｎｍである。電子輸送層は上記材料の１種または２種以上
からなる一層構造であってもよい。また不純物をドープしたｎ性の高い電子輸送層を用い
ることもできる。その例としては、特開平４－２９７０７６号公報、特開平１０－２７０
１７２号公報、特開２０００－１９６１４０号公報、特開２００１－１０２１７５号公報
、Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．，９５，５７７３（２００４）などに記載されたものが挙げ
られる。本発明においては、このようなｎ性の高い電子輸送層を用いることがより低消費
電力の素子を作製することができるため好ましい。
【０１２９】
　《注入層：電子注入層、正孔注入層》
　注入層は、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。
【０１３０】
　注入層は必要に応じて設け、上記の如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。
【０１３１】
　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。
陰極バッファー層（電子注入層）は、特開平６－３２５８７１号公報、同９－１７５７４
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。
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０．１～５μｍの範囲が好ましい。
【０１３２】
　《阻止層：正孔阻止層、電子阻止層》
　正孔阻止層は、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正孔阻止材料からなり、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。また、前述した電子輸送
層の構成を必要に応じて、本発明に係わる正孔阻止層として用いることができる。本発明



(39) JP WO2008/035571 A1 2008.3.27

10

20

30

40

50

の有機ＥＬ素子の正孔阻止層は、発光層に隣接して設けられていることが好ましい。
【０１３３】
　阻止層は、上記の如く、有機化合物薄膜の基本構成層の他に必要に応じて設けられるも
のである。例えば、特開平１１－２０４２５８号公報、同１１－２０４３５９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頁等に記載されている正孔阻止（ホールブロック）層がある。
【０１３４】
　本発明においては、正孔阻止層に含有される化合物の５０質量％以上が、前記最短波発
光層のホスト化合物に対し、そのイオン化ポテンシャルが０．２ｅＶ以上大きいことが好
ましい。本発明に係る正孔阻止層は、前記エレクトロンドナーを含有すると、電子密度が
増加するので、更なる低電圧化のために好ましい。
【０１３５】
　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。本発明に好ましく用いられ
る電子阻止層は、前記正孔輸送層の材料である。更に前記エレクトロンアクセプターを含
有すると更なる低電圧化の効果が得られる。
本発明に係る正孔阻止層、電子輸送層の膜厚としては好ましくは３～１００ｎｍであり、
更に好ましくは５～３０ｎｍである。
【０１３６】
　《支持基盤》
　本発明の有機ＥＬ素子に係る支持基盤（以下、基体、基板、基材、支持体等ともいう。
）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、透明であっても
不透明であってもよい。支持基盤側から光を取り出す場合には、支持基盤は透明であるこ
とが好ましい。好ましく用いられる透明な支持基盤としては、ガラス、石英、透明樹脂フ
ィルムを挙げることができる。特に好ましい支持基盤は、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。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）、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）等のポリエステル、
ポリエチレン、ポリプロピレン、セロファン、セルロースジアセテート、セルローストリ
アセテート、セルロースアセテートブチレート、セルロースアセテートプロピオネート（
ＣＡＰ）、セルロースアセテートフタレート（ＴＡＣ）、セルロースナイトレート等のセ
ルロースエステル類又はそれらの誘導体、ポリ塩化ビニリデン、ポリビニルアルコール、
ポリエチレンビニルアルコール、シンジオタクティックポリスチレン、ポリカーボネート
、ノルボルネン樹脂、ポリメチルペンテン、ポリエーテルケトン、ポリイミド、ポリエー
テルスルホン（ＰＥＳ）、ポリフェニレンスルフィド、ポリスルホン類、ポリエーテルイ
ミド、ポリエーテルケトンイミド、ポリアミド、フッ素樹脂、ナイロン、ポリメチルメタ
クリレート、アクリル或いはポリアリレート類、アートン（商品名ＪＳＲ社製）或いはア
ペル（商品名三井化学社製）といったシクロオレフィン系樹脂等を挙げられる。樹脂フィ
ルムの表面には、無機物、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、ＪＩＳ　Ｋ　７１２９－１９９２に準拠した方法で測定された水蒸気透過度
（２５±０．５℃、相対湿度（９０±２）％ＲＨ）が、１×１０-3ｇ／（ｍ2・２４ｈ）
以下のバリア性フィルムであることが好ましく、更には、ＪＩＳ　Ｋ　７１２６－１９８
７に準拠した方法で測定された酸素透過度が、１×１０-3ｍｌ／ｍ2・２４ｈ・ａｔｍ以
下、水蒸気透過度（２５±０．５℃、相対湿度（９０±２）％ＲＨ）が、１×１０-3ｇ／
（ｍ2・２４ｈ）以下の高バリア性フィルムであることが好ましい。
【０１３７】
　高バリア性フィルムとするために樹脂フィルム表面に形成されるバリア膜を形成する材
料としては、水分や酸素など素子の劣化をもたらすものの浸入を抑制する機能を有する材
料であればよく、例えば、酸化珪素、二酸化珪素、窒化珪素などを用いることができる。
更に該膜の脆弱性を改良するためにこれら無機層と有機材料からなる層の積層構造を持た



(40) JP WO2008/035571 A1 2008.3.27

10

20

30

40

50

せることがより好ましい。無機層と有機層の積層順については特に制限はないが、両者を
交互に複数回積層させることが好ましい。
【０１３８】
　《バリア膜の形成方法》
　バリア膜の形成方法については、特に限定はなく、例えば真空蒸着法、スパッタリング
法、反応性スパッタリング法、分子線エピタキシー法、クラスタ－イオンビーム法、イオ
ンプレーティング法、プラズマ重合法、大気圧プラズマ重合法、プラズマＣＶＤ法、レー
ザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、コーティング法などを用いることができるが、特開２００４
－６８１４３号公報に記載されているような大気圧プラズマ重合法によるものが特に好ま
しい。不透明な支持基盤としては、例えばアルミ、ステンレス等の金属板・フィルムや不
透明樹脂基板、セラミック製の基板等が挙げられる。
【０１３９】
　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５％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。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、有機ＥＬ素子からの発光色を蛍
光体を用いて多色へ変換する色変換フィルターを併用してもよい。
【０１４０】
　《封止》
　本発明の有機ＥＬ素子の封止に用いられる封止手段としては、例えば封止部材と、電極
、支持基盤とを接着剤で接着する方法を挙げることができる。封止部材としては、有機Ｅ
Ｌ素子の表示領域を覆うように配置されておればよく、凹板状でも、平板状でもよい。ま
た、透明性、電気絶縁性は特に限定されない。具体的には、ガラス板、ポリマー板・フィ
ルム、金属板・フィルム等が挙げられる。ガラス板としては、特にソーダ石灰ガラス、バ
リウム・ストロンチウム含有ガラス、鉛ガラス、アルミノケイ酸ガラス、ホウケイ酸ガラ
ス、バリウムホウケイ酸ガラス、石英等を挙げることができる。
【０１４１】
　また、ポリマー板としては、ポリカーボネート、アクリル、ポリエチレンテレフタレー
ト、ポリエーテルサルファイド、ポリサルフォン等を挙げることができる。金属板として
は、ステンレス、鉄、銅、アルミニウム、マグネシウム、ニッケル、亜鉛、クロム、チタ
ン、モリブテン、シリコン、ゲルマニウムおよびタンタルからなる群から選ばれる一種以
上の金属または合金からなるものが挙げられる。
【０１４２】
　本発明においては、素子を薄膜化できるということからポリマーフィルム、金属フィル
ムを好ましく使用することができる。更には、ポリマーフィルムは、ＪＩＳ　Ｋ　７１２
９－１９９２に準拠した方法で測定された水蒸気透過度（２５±０．５℃、相対湿度（９
０±２）％ＲＨ）が、１×１０-3ｇ／（ｍ2・２４ｈ）以下のバリア性フィルムであるこ
とが好ましく、更には、ＪＩＳ　Ｋ　７１２６－１９８７に準拠した方法で測定された酸
素透過度が、１×１０-3ｍｌ／ｍ2・２４ｈ・ａｔｍ以下、水蒸気透過度（２５±０．５
℃、相対湿度（９０±２）％ＲＨ）が、１×１０-3ｇ／（ｍ2・２４ｈ）以下の高バリア
性フィルムであることが好ましい。
【０１４３】
　封止部材を凹状に加工するのは、サンドブラスト加工、化学エッチング加工等が使われ
る。
【０１４４】
　接着剤として具体的には、アクリル酸系オリゴマー、メタクリル酸系オリゴマーの反応
性ビニル基を有する光硬化および熱硬化型接着剤、２－シアノアクリル酸エステルなどの
湿気硬化型等の接着剤を挙げることができる。また、エポキシ系などの熱および化学硬化
型（二液混合）を挙げることができる。また、ホットメルト型のポリアミド、ポリエステ
ル、ポリオレフィンを挙げることができる。また、カチオン硬化タイプの紫外線硬化型エ
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ポキシ樹脂接着剤を挙げることができる。なお、有機ＥＬ素子が熱処理により劣化する場
合があるので、室温から８０℃までに接着硬化できるものが好ましい。また、前記接着剤
中に乾燥剤を分散させておいてもよい。封止部分への接着剤の塗布は、市販のディスペン
サーを使ってもよいし、スクリーン印刷のように印刷してもよい。
【０１４５】
　また、有機層を挟み支持基盤と対向する側の電極の外側に、該電極と有機層を被覆し、
支持基盤と接する形で無機物、有機物の層を形成し封止膜とすることも好適にできる。こ
の場合、該膜を形成する材料としては、水分や酸素など素子の劣化をもたらすものの浸入
を抑制する機能を有する材料であればよく、例えば、酸化珪素、二酸化珪素、窒化珪素な
どを用いることができる。更に該膜の脆弱性を改良するためにこれら無機層と有機材料か
らなる層の積層構造を持たせることが好ましい。
【０１４６】
　これらの膜の形成方法については、特に限定はなく、例えば真空蒸着法、スパッタリン
グ法、反応性スパッタリング法、分子線エピタキシー法、クラスタ－イオンビーム法、イ
オンプレーティング法、プラズマ重合法、大気圧プラズマ重合法、プラズマＣＶＤ法、レ
ーザーＣＶＤ法、熱ＣＶＤ法、コーティング法などを用いることができる。封止部材と有
機ＥＬ素子の表示領域との間隙には、気相および液相では、窒素、アルゴン等の不活性気
体や、フッ化炭化水素、シリコンオイルのような不活性液体を注入することが好ましい。
また、真空とすることも可能である。また、内部に吸湿性化合物を封入することもできる
。吸湿性化合物としては例えば金属酸化物（例えば、酸化ナトリウム、酸化カリウム、酸
化カルシウム、酸化バリウム、酸化マグネシウム、酸化アルミニウム等）、硫酸塩（例え
ば、硫酸ナトリウム、硫酸カルシウム、硫酸マグネシウム、硫酸コバルト等）、金属ハロ
ゲン化物（例えば、塩化カルシウム、塩化マグネシウム、フッ化セシウム、フッ化タンタ
ル、臭化セリウム、臭化マグネシウム、沃化バリウム、沃化マグネシウム等）、過塩素酸
類（例えば過塩素酸バリウム、過塩素酸マグネシウム等）等があげられ、硫酸塩、金属ハ
ロゲン化物および過塩素酸類においては無水塩が好適に用いられる。
【０１４７】
　《保護膜、保護板》
　有機層を挟み支持基盤と対向する側の前記封止膜あるいは前記封止用フィルムの外側に
、素子の機械的強度を高めるために保護膜、あるいは保護板を設けてもよい。特に、封止
が前記封止膜により行われている場合には、その機械的強度は必ずしも高くないため、こ
のような保護膜、保護板を設けることが好ましい。これに使用することができる材料とし
ては、前記封止に用いたのと同様なガラス板、ポリマー板・フィルム、金属板・フィルム
等を用いることができるが、軽量かつ薄膜化ということからポリマーフィルムを用いるこ
とが好ましい。
【０１４８】
　《陽極》
　有機ＥＬ素子における陽極としては、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（Ｉｎ2Ｏ3－
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。あるいは、有機導電性化合物のように塗布可能
な物質を用いる場合には、印刷方式、コーティング方式など湿式製膜法を用いることもで
きる。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。更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。
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【０１４９】
　《陰極》
　一方、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。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１０～５μｍ、好ましくは５０～２０
０ｎｍの範囲で選ばれる。なお、発光した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。
【０１５０】
　また、陰極に上記金属を１～２０ｎｍの膜厚で作製した後に、陽極の説明で挙げた導電
性透明材料をその上に作製することで、透明または半透明の陰極を作製することができ、
これを応用することで陽極と陰極の両方が透過性を有する素子を作製することができる。
【０１５１】
　《光取り出し及び／又は集光シート》
　特にバックライト用の有機エレクトロルミネッセンス素子においては、通常、全方位に
光が放射され視野角が変わっても明るさが変わらないような特性が望ましいが、使用形態
によっては、正面輝度をより高くし、大きな視野角（斜め方向から観察する角度）におい
ては輝度を低下させることが望ましい。そのために、有機エレクトロルミネッセンス素子
の上に、放射角を制御する拡散板、プリズムシート等が組み合わされることが好ましい。
【０１５２】
　通常、基板（ガラス基板、樹脂基板など）から光を放射するような有機エレクトロルミ
ネッセンス素子においては、発光層から放射された光の一部が基板と空気との界面におい
て全反射を起こし、光を損失するという問題が発生する。この問題を解決するために、基
板の表面にプリズムやレンズ状の加工を施す、もしくは基板の表面にプリズムシートやレ
ンズシートを貼り付けることにより、全反射を抑制して光の取り出し効率を向上させる。
【０１５３】
　以下に、光取り出し及び／又は集光シートの好ましい形態を説明するが、本発明では目
的効果を損なわない範囲内であれば、これらを用いて光取りだし効率を向上させることが
出来る。
【０１５４】
　（１）ガラス基板の上に拡散板とプリズムシートを置く構成
　例えば、ガラス基板／透明導電膜／有機発光層／電極／封止層からなる有機エレクトロ
ルミネッセンス素子において、ガラス基板の発光層とは反対側の基板表面に接するように
第１の拡散板を置く。拡散板に接するように第１のレンズシート（例えば、３Ｍ製　ＢＥ
Ｆ　II）をレンズ面がガラス基板と反対側に向くように配置し、さらに第２のレンズシー
トをレンズのストライプが第１のレンズのストライプと直交し、かつそのレンズ面がガラ
ス基板と反対側に向くように配置する。次に第２のレンズシートに接するように第２の拡
散板を配置する。第１ならびに第２のレンズシートの形状としては、ＰＥＴ基材上にアク
リル樹脂で頂角９０度、ピッチ５０μｍの△状のストライプが形成されたものである。頂
角が丸みを帯びた形状（３Ｍ製　ＲＢＥＦ）、ピッチをランダムに変化させた形状（３Ｍ
製　ＢＥＦ　III）、その他類似の形状であっても良い。第１の拡散板としては、約１０
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０μｍのＰＥＴ基材上に光を拡散するビーズを混ぜた膜を形成したもので、透過率は約８
５％で、ヘイズ値は約７５％である。第２の拡散板としては、約１００μｍのＰＥＴ基材
上に光を拡散するビーズを混ぜた膜を形成したもので、透過率は約９０％で、ヘイズ値は
約３０％である。ガラス基板に接して配置する拡散板は、ガラス基板に光学接着剤を介し
て接着されていても良い。また、ガラス基板表面に光を拡散する層を直接塗布する、もし
くはガラス基板の表面に光を拡散するための微細な構造が設けられたものであってもよい
。以上、ガラス基板で説明したが、基板は樹脂基板であってもよい。
【０１５５】
　（２）基板の表面にマイクロレンズアレイを形成する場合
　ガラス基板／透明導電膜／有機発光層／電極／封止層からなる有機エレクトロルミネッ
センス素子において、ガラス基板の有機発光層が設けられた面とは反対側の表面にマイク
ロレンズアレイシートを光学接着剤を介して貼り付ける。マイクロレンズアレイシートは
、各々５０μｍの四角垂（ピラミッドの形状）でその頂角が９０度のマイクロレンズを、
５０μｍピッチで整列させた形状をしている。シートの製造方法としては、マイクロレン
ズアレイの母型となる金属の金型と、０．５ｍｍのスペーサをはさんで設置されたガラス
平板の間にＵＶ硬化樹脂を注入し、ガラス基板からＵＶ露光することで樹脂を硬化させて
マイクロレンズアレイシートを得る。ここで、各々のマイクロレンズの形状としては、円
錐形状、三角錐形状、凸レンズ形状等を適用可能である。ガラス基板にマイクロレンズア
レイシートを貼り付ける構造として説明したが、樹脂基板にマイクロレンズアレイシート
を貼り付けるでもよい。また、マイクロレンズアレイシートのマイクロレンズアレイが設
けられた面と反対面に透明電極／有機発光層／電極／封止層を設ける、という構成でもよ
い。
【０１５６】
　（３）基板の表面にマイクロレンズアレイシートを下向きに接着する構造
　ガラス基板／透明導電膜／有機発光層／電極／封止層からなる有機エレクトロルミネッ
センスデバイスにおいて、ガラス基板の有機発光層が設けられた面とは反対側の表面にマ
イクロレンズアレイシートを、マイクロレンズの凹凸面がガラス基板側に向くように光学
接着剤を介して貼り付ける。マイクロレンズアレイシートは、各々一辺が５０μｍの四角
垂形状の頂点を平坦にした構造をしたマイクロレンズをピッチ５０μｍで整列した形状を
している。平坦となった頂点部分がガラス基板の表面に接着される。ここで、各々のマイ
クロレンズの形状としては、円錐形状、三角錐形状、凸レンズ形状等を適用可能である。
ガラス基板にマイクロレンズアレイシートを貼り付ける構造として説明したが、樹脂基板
にマイクロレンズアレイシートを貼り付けてもよい。
【０１５７】
　光取り出し効率を更に高めるためには、透明電極と透明基板の間に低屈折率層を挿入す
ることが好ましい。透明電極と透明基板の間に低屈折率の媒質を光の波長よりも長い厚み
で形成すると、透明電極から出てきた光は、媒質の屈折率が低いほど、外部への取り出し
効率が高くなる。低屈折率層としては、例えば、エアロゲル、多孔質シリカ、フッ化マグ
ネシウム、フッ素系ポリマーなどが挙げられる。透明基板の屈折率は一般に１．５～１．
７程度であるので、低屈折率層は、屈折率がおよそ１．５以下であることが好ましい。ま
たさらに１．３５以下であることが好ましい。また、低屈折率媒質の厚みは、光の媒質中
の波長よりも長い厚み、好ましくは２倍以上となるのが望ましい。これは、低屈折率媒質
の厚みが、光の波長程度になってエバネッセントで染み出した電磁波が基板内に入り込む
膜厚になると、低屈折率層の効果が薄れるからである。以下に本発明に係る低屈折率層の
例を説明するが、本発明では目的効果を損なわない範囲内であれば、これらに限定されな
い。
【０１５８】
　（１）中空シリカを分散させる場合
　ゾル－ゲル法により中空シリカを分散させ低屈折率層を形成したガラス基板の作製方法
を説明する。ガラス基板上に以下の手順で低屈折率層を形成することができる。原料化合
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物として金属アルコキシド（正珪酸四エチルＳｉ（ＯＣ2Ｈ5）4：「ＴＥＯＳ」と略す。
）、溶媒としてエタノール、触媒として酢酸、それに加水分解に必要な水を加えた調合液
に、低屈折率材料（触媒化成工業製、シリカ粒子（屈折率１．３５））をイソプロピルア
ルコールに加えた液を混合させ、数十℃に保って加水分解と重縮合反応を起こさせ、液体
のゾルを生成する。作製されたゾルをスピンコートでガラス基板上に塗布して反応させる
とゲルとして固化する。これをさらに１５０℃の雰囲気中で乾燥させて乾燥ゲルとし、そ
の時の膜厚が０．５μｍとなるように、溶液の調合とスピンコートの条件を設定する。そ
の結果、膜厚０．５μｍ、屈折率１．３７の低屈折率層が形成される。ここで、溶液の塗
布方法としてスピンコートと記述したがディップコート他、均一な膜厚を得られる手法で
あればよい。基板としてガラス基板の例を示したが、プロセス温度が１５０℃以下である
ので、樹脂基板の上に直接塗布することも可能である。また、原料化合物や低屈折率材料
としてさらに低い屈折率を選択し、得られる低屈折率層の屈折率が１．３７以下にするこ
とでさらなる効果が期待できる。膜厚については０．５μｍ以上が望ましく、１μｍ以上
であればさらに好ましい。
【０１５９】
　中空シリカの作製は、例えば、特開２００１－１６７６３７号公報、特開２００１－２
３３６１１号公報、特開２００２－７９６１６号公報等に記載されている。
【０１６０】
　（２）シリカエアロゲルの場合
　透明低屈折率層は、シリコンアルコキシドのゾルゲル反応により形成される湿潤ゲルを
超臨界乾燥することによって得られるシリカエアロゲルによって形成される。シリカエア
ロゲルとは、均一な超微細構造を持った光透過性の多孔質体である。テトラメトキシシラ
ンのオリゴマーとメタノールを混合してＡ液を調製し、また水、アンモニア水、メタノー
ルを混合してＢ液を調製した。Ａ液とＢ液を混合して得たアルコキシシラン溶液を、基板
２上に塗布する。アルコキシシランをゲル化させた後、水、アンモニア水、メタノールの
養生溶液中に浸漬し、室温にて１昼夜養生する。次に、養生を行なった薄膜状のゲル状化
合物を、ヘキサメチルジシラザンのイソプロパノール溶液中に浸漬し、疎水化処理をし、
その後、超臨界乾燥を行って、シリカエアロゲルを形成する。
【０１６１】
　（３）多孔質シリカの場合
　低屈折率材料として、撥水性を有するヘキサメチルジシロキサンやヘキサメチルジシラ
ザンを含有した低比誘電率物質の溶液を、基板上に塗布して成膜を行う。ここで用いる低
比誘電率物質の溶液には、ヘキサメチルジシロキサンやヘキサメチルジシラザンのような
撥水性の物質以外にも、必要に応じてアルコールや酢酸ブチルなどを添加物として加えて
も良い。そして、焼成処理などにより、上記低比誘電率物質の溶液中の溶媒や水、酸また
はアルカリ触媒や界面活性剤などを蒸発させながら多孔質シリカ材料から成る低屈折率膜
を形成する。これを洗浄し、低屈折率膜を得る。
【０１６２】
　この様に基板上に低屈折率膜を形成した後、低屈折率膜上に、直接、又は、例えばＲＦ
スパッタ法等によりＳｉＯ2膜からなる透明絶縁膜で中間層を形成し、その後、中間層の
上にＤＣスパッタ法によりＩＴＯ膜の成膜を行い、透明電極付き基板とする。
【０１６３】
　また、更に光取り出し効率を高めるためには、例えば、特開平１１－２８３７５１号、
特願２００５－４８６８６号明細書等に記載されたように、全反射を起こす界面もしくは
いずれかの媒質中に回折格子を導入する方法を併用するのが好ましい。例えば、ガラス基
板上に回折格子を形成する。
【０１６４】
　この方法は、回折格子が１次の回折や、２次の回折といったいわゆるブラッグ回折によ
り、光の向きを屈折とは異なる特定の向きに変えることができる性質を利用して、発光層
から発生した光のうち、層間での全反射等により外に出ることができない光を、いずれか
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の層間もしくは、媒質中（透明基板内や透明電極内）に回折格子を導入することで光を回
折させ、光を外に取り出そうとするものである。導入する回折格子は、二次元的な周期屈
折率を持っていることが望ましい。これは、発光層で発光する光はあらゆる方向にランダ
ムに発生するので、ある方向にのみ周期的な屈折率分布を持っている一般的な１次元回折
格子では、特定の方向に進む光しか回折されず、光の取り出し効率がさほど上がらない。
しかしながら、屈折率分布を二次元的な分布にすることにより、あらゆる方向に進む光が
回折され、光の取り出し効率が上がる。回折格子を導入する位置としては前述のとおり、
いずれかの層間もしくは、媒質中（透明基板内や透明電極内）でも良いが、光が発生する
場所である有機発光層の近傍が望ましい。このとき、回折格子の周期は、増幅する光の媒
質中の波長の約１／２～３倍程度が好ましい。回折格子の配列は、正方形のラチス状、三
角形のラチス状、ハニカムラチス状など、２次元的に配列が繰り返されることが好ましい
。
【０１６５】
　例えば、ガラス基板上に回折格子を形成するには、ガラス基板を洗浄後、表面にポジ型
のレジストを塗布する。次にレジスト上に基板垂直方向からθ度の角度で対向するように
互いにコヒーレントな波長λの２つの平行光を照射する。このとき、レジストにはピッチ
ｄの干渉縞が形成される。ここで、ｄ＝λ／（２ｃｏｓθ）となる。波長４８８ｎｍのア
ルゴンレーザを用いると、フォトニック結晶のピッチとして３００ｎｍを作製するとき、
２つの光束ともに基板に垂直な方向から角度３５．６度で露光すると、ピッチ３００ｎｍ
の第１の干渉縞が形成される。次に基板を基板の面内に９０度回転させて、第１の干渉縞
に直交するように第２の干渉縞を形成する。露光する光束をそのまま維持しておけばピッ
チ３００ｎｍで第２の干渉縞が形成される。レジストには２つの干渉縞が重畳されて露光
され、格子状の露光パターンが形成される。露光パワーと現像条件を適切に設定すること
により、２つの干渉縞が重なりあって強く露光された部分のみレジストが除去されるよう
に現像する。ガラス基板上には縦横のピッチが各々３００ｎｍの格子の重なりあった部分
にほぼ円形にレジストが除去されたようなパターンが形成される。円の直径は、例えば、
２２０ｎｍとする。次にドライエッチングを施すことによりレンジストが除去された部分
に深さ２００ｎｍの孔を形成する。その後レジストを除去しガラス基板を洗浄する。以上
により、表面に深さ２００ｎｍ、直径２２０ｎｍの孔が縦横３００ｎｍピッチの正方格子
の頂点に並んだガラス基板が形成される。次に、穴の底から測って膜厚３００ｎｍ程度の
ＩＴＯ膜をバイアススパッタリングにより成膜し、バイアススパッタリングの条件を適切
にコントロールすることで、表面の凹凸を５０ｎｍ以下に平坦にすることができる。以上
のように作製されたＩＴＯ付きのガラス基板の表面に研磨を施すことで、有機ＥＬ用のＩ
ＴＯ付きガラス基板が形成される。ガラス基板にフォトレジストを塗布してパターニング
し、ガラス基板をエッチングする方法のほか、同様の手法でガラス型を形成し、ガラス基
板上にＵＶ硬化のレジストをナノインプリントの手法で転写してガラス基板をエッチング
する方法も可能である。また、ガラス基板に形成されたパターンをニッケル電鋳などの手
法で金型に転写し、その金型をナノインプリントの手法で樹脂に転写したものを基板とし
て用いるこで、樹脂基板でも本発明を実施することが可能である。
【０１６６】
　上記のような光取り出し及び／又は集光シートを用いた有機ＥＬ素子においては、正面
輝度増幅率が高められている。このようにして取り出された光は、前記の２℃視野角正面
輝度を上記方法により測定したときに、ＣＩＥ１９３１表色系の色度でｘ＝０．３３±０
．０７、ｙ＝０．３３±０．０７の領域内にある所謂白色光であるように調整される。
【０１６７】
　通常、発光色は４２０ｎｍ以上５００ｎｍ未満の発光を青色、５００ｎｍ以上５５０ｎ
ｍ未満の発光を緑色、６００ｎｍ以上６５０ｎｍ未満の発光を赤色に区分する。従って、
発光する材料（実質的にドーパント）によっても異なるが、本発明において、光取り出し
及び／又は集光シートが無い場合の有機エレクトロルミネッセンス素子の正面輝度ピーク
値は、該シートがある場合に対して、定性的には青色が最も小さい比率となる。
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【０１６８】
　連続駆動等における寿命においては、一般的に青色が律速になるので、この様な光取り
だし及び又は集光シートを用いた場合、有機エレクトロルミネッセンス素子においてより
高寿命が可能となる。また、駆動電圧の制約となるのは、ＨＯＭＯとＬＵＭＯのエネルギ
ーギャップが最も大きい青色であるため、前記光取り出しを向上させた有機ＥＬ素子は、
青色の正面輝度が少なくて済む設計となり、駆動電圧を下げることが可能となる。
【０１６９】
　即ち、青色発光層の膜厚が薄くでき、かつ駆動電圧が下げられるため、光取り出し及び
／又は集光シートがない場合に比べ、高寿命が可能となり、この組み合わせにより、トー
タルで白色光を得るようにすることができる。
【０１７０】
　ここにおいて、光取り出し及び／又は集光シートによる正面輝度の増幅率は、分光放射
輝度計（例えば、ＣＳ－１０００（コニカミノルタセンシング社製））等を用い、正面か
らの発光輝度（２℃視野角正面輝度）を、光取出し及び／又は集光シートがある状態とも
たない状態で、発光面からの法線に分光放射輝度計の光軸が一致するようにして、必要な
可視光波長範囲で測定、積算し比をとればよい。
【０１７１】
　《有機エレクトロルミネッセンス素子の発光、正面輝度、色度》
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子や当該素子に係る化合物の発光色は、「新
編色彩科学ハンドブック」（日本色彩学会編、東京大学出版会、１９８５）の１０８頁の
図４．１６において、分光放射輝度計ＣＳ－１０００（コニカミノルタセンシング社製）
で測定した結果をＣＩＥ色度座標に当てはめたときの色で決定される。本発明の有機エレ
クトロルミネッセンス素子の発光色が白色とは、２℃視野角正面輝度を上記方法により測
定した際に、ＣＩＥ１９３１表色系の色度がｘ＝０．３３±０．０７、ｙ＝０．３３±０
．０７の領域内にあることをいう。
【０１７２】
　《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／陰極からなる有機ＥＬ素子の作製法について説明する。
【０１７３】
　まず適当な支持基盤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、この上に有機ＥＬ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、電子輸送層の有機化合物薄膜を形成させる。
【０１７４】
　この有機化合物薄膜の薄膜化の方法としては、前記の如く蒸着法、ウェットプロセス（
スピンコート法、キャスト法、インクジェット法、印刷法）等があるが、均質な膜が得ら
れやすく、且つピンホールが生成しにくい等の点から、真空蒸着法、スピンコート法、イ
ンクジェット法、印刷法が特に好ましい。更に層毎に異なる製膜法を適用してもよい。
【０１７５】
　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－５０～３００℃、膜厚０．１ｎｍ～５μｍ、好ましくは５～
２００ｎｍの範囲で適宜選ぶことが望ましい。これらの層を形成後、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。
【０１７６】
　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
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乾燥不活性ガス雰囲気下で行う等の配慮が必要となる。また作製順序を逆にして、陰極、
電子注入層、電子輸送層、発光層、正孔輸送層、正孔注入層、陽極の順に作製することも
可能である。このようにして得られた多色の表示装置に、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。
また交流電圧を印加してもよい。なお、印加する交流の波形は任意でよい。
【０１７７】
　《用途》
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子は、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。発光光源として、例えば、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
いが、特に、カラーフィルターと組み合わせた液晶表示装置のバックライト、照明用光源
としての用途に有効に用いることができる。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、必要に応じ製膜時にメタルマスクやインクジェットプリンティング法等でパ
ターニングを施してもよい。パターニングする場合は、電極のみをパターニングしてもい
いし、電極と発光層をパターニングしてもいいし、素子全層をパターニングしてもいい。
【０１７８】
　《表示装置》
　本発明に係る表示装置は多色または白色の表示装置に用いられる。多色または白色の表
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。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、発光層ユニット（上記の
発光層Ａ、Ｂ及びＣの少なくとも３層を有し、各発光層間に非発光性の中間層を有してい
てもよい）、正孔輸送層、陽極の順に作製することも可能である。このようにして得られ
た多色または白色の表示装置に、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２Ｖ～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。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らに限定されない。
【０１７９】
　《照明装置》
　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良
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）として使用しても良い。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良い。
【０１８０】
　なお、前記記一般式（ＢＤ１）で表されるリン光性化合物を含有し青色光（Ｂ）を発光
する発光層の他に、緑色光（Ｇ）、赤色（Ｒ）光の発光層を具備することで、色度が改善
された白色光を取出すことが可能な有機ＥＬ素子を得ることができる。
【０１８１】
　本発明に係る白色有機エレクトロルミネッセンス素子においては、必要に応じ製膜時に
メタルマスクやインクジェットプリンティング法等でパターニングを施してもよい。パタ
ーニングする場合は、電極のみをパターニングしてもいいし、電極と発光層をパターニン
グしてもいいし、素子全層をパターニングしてもいい。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
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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、また、本発明に係る光取りだし
及び／又は集光シートと組み合わせて、白色化すれば良い。
【０１８２】
　このように、本発明に用いられる白色の有機ＥＬ素子は、ＣＦ（カラーフィルター）と
組み合わせて、また、ＣＦ（カラーフィルター）パターンに合わせ素子及び駆動トランジ
スタ回路を配置することで、有機エレクトロルミネッセンス素子から取り出される白色光
をバックライトとして、青色フィルタ、緑色フィルタ、赤色フィルタを介して、青色光、
緑色光、赤色光を得ることで、低駆動電圧で、長寿命のフルカラーの有機エレクトロルミ
ネッセンスディスプレイが出来好ましい。
【０１８３】
　また、これら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、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。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、
更には表示装置を必要とする一般の家庭用電気器具等広い範囲の用途が挙げられる。
【実施例】
【０１８４】
　以下、実施例により本発明を説明するが、本発明はこれらに限定されない。
【０１８５】
　〈有機ＥＬ素子１－１～１－１５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た。
【０１８６】
　次いで、真空槽を８×１０-5Ｐａまで減圧した後、ＣｕＰｃ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２０ｎｍ正孔注入
層層を設けた。
【０１８７】
　ついで、同様にＮＰＤの入った加熱ボートを加熱し蒸着速度０．１ｎｍ／ｓｅｃで２０
ｎｍ蒸着し正孔輸送層を設けた。
【０１８８】
　ついで、表２～４記載のドーパントＡとホストＡを表中の蒸着速度で蒸着し発光層Ａと
した。ついで、表２～４記載のドーパントＢとホストＢを表中の蒸着速度で蒸着し発光層
Ｂとした。正孔阻止層として化合物ＨＢＬ１を１０ｎｍ蒸着した。
【０１８９】
　更にＢＡｌｑ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
で前記正孔阻止層１上に蒸着して膜厚２０ｎｍの電子輸送層を設けた。なお、蒸着時の基
板温度は室温であった。
【０１９０】
　引き続き陰極バッファー層としてフッ化リチウム０．５ｎｍを蒸着し、更に、アルミニ
ウム１１０ｎｍを蒸着して陰極を形成し、有機ＥＬ素子１－１～１５を作製した。
【０１９１】
　また、表中のΔＩｐ（Ａ）はＩｐ（ホスト化合物Ａ）－Ｉｐ（ドーパントＡ）を表し、
ΔＩｐ（Ｂ）はＩｐ（ホスト化合物Ｂ）－Ｉｐ（ドーパントＢ）を表す。
【０１９２】
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【化２２】

【０１９３】
　評価方法
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　外部量子効率、色度は素子に２．５ｍＡ／ｃｍ2定電流を流したときの値を示す。また
、寿命は初期輝度３００ｃｄ／ｍ2で輝度が半減する時間を示す。
【０１９４】
【表２】

【０１９５】
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【表３】

【０１９６】
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【表４】

【０１９７】
　素子１－１と素子１－７を比較すると分かるように、発光層を二層にする事で、若干色
度は悪くなるが、効率、寿命は大幅に向上していることが分かる。色度が悪くなる理由は
若干発光層Ａが光っている事と、膜厚が５ｎｍ増えることによる光学的な問題である。
【０１９８】
　素子１－１ではＥＬ発光の９０％以上は発光層Ｂが担っているにも関わらず、発光層Ａ
を挿入することで、効率・寿命が向上した。これはＥＬ素子の輝度低下を引き起こす界面
での劣化が発光層Ａを挿入することで抑制することができたためと推測している。
【０１９９】
　また、素子１－９～素子１－１１の結果から明らかなように、発光層Ａにはどんな化合
物を使用して良いわけではなく、本発明の構造式と物性を持ったものでないと効果は発揮
されないことが分かる。
【０２００】
　発光層Ａと発光層Ｂで同様の構造を持つ材料を使用することが、発光界面での劣化抑制
に大きく関係していると推測されるが、詳細については良く分かっていない。
同様に、素子１－２と素子１－１２、素子１－３と素子１－１３、素子１－４と素子１－
１４、素子１－５と素子１－７、素子１－６と素子１－１５を比較すると、同様に色度は
大きく変化せず、効率向上と大幅な長寿命化が見られている。
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　また、実施例で使用した発光層Ａのリン光発光性ドーパントは青色の発光を示すが、発
光層Ａの発光の割合を変えることで色度の調整をすることができる。また、その場合、効
率・寿命の効果は同様に得られる。
【０２０２】
　また、詳細は記載しないが以上の理由から本実施例は発光層２層だが３層でも同様の効
果が得られる。
【０２０３】
　なお、実施例で用いたリン光発光性ドーパントの発光極大波長を表５に示す。
【０２０４】
【表５】

【０２０５】
　実施例２
　有機ＥＬ素子１－１～１－６の正孔注入層を設けず、正孔輸送層のＮＰＤをＭＴＤＡＴ
Ａ：Ｆ４－ＴＣＮＱ３質量％共蒸着膜に変更し、ＢＡｌｑをＢＰｈｅｎ：Ｃｓ　１：１共
蒸着膜に変更し、ＬｉＦを蒸着しなかった以外、全く同様に有機ＥＬ素子２－１～２－６
を作製した。
【０２０６】
　有機ＥＬ素子２－１～２－６は有機ＥＬ素子１－１～１－６に比べどれも駆動電圧が３
～６Ｖ低電圧化する事が確認された。これにより、高いエネルギー効率（ｌｍ／Ｗ）を有
する素子を得ることが可能であることが確認された。
【０２０７】
　実施例３
　発光層以外は実施例１と同様に有機ＥＬ素子３－１、３－２を作製した。発光層は表６
～９中の記載に従って作製した。
【０２０８】
　外部量子効率は素子に２．５ｍＡ／ｃｍ2定電流を流したときの素子３－３との相対値
を示す。大きい値ほど効率が高い事を示す。
【０２０９】
　また、寿命は初期輝度３００ｃｄ／ｍ2で輝度が半減する時間を素子３－３との相対値
で示す。大きい値ほど寿命が長いことを示す。
【０２１０】
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【０２１１】
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【０２１２】
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【表８】

【０２１３】
【表９】

【０２１４】
　発光層Ａは緑色発光、発光層Ｂは青色発光、発光層Ｃは赤色発光し、素子３－１から素
子３－３は白色発光した。
【０２１５】
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　発光層Ｂは同じリン光発光性ドーパントを使用している。
【０２１６】
　比較例の素子３－３で用いている、緑発光を呈するＩｒ（ｐｐｙ）3、赤色発光を呈す
るＩｒ（ｐｉｑ）3は寿命が長いにも関わらず、青色発光層の劣化により半減が短い。
それに対し、本発明の素子に関しては効率・寿命とも大幅に向上している。
これの理由に関しては、実施例１と同様と考えている。
【０２１７】
　この様に、それぞれの発光層が発光する発光層が三層の素子においても効果が得られる
ことが分かった。
【０２１８】
　実施例４
　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ＮＡ－４５）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分間行った。
【０２１９】
　この透明支持基板上に、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）－ポリスチレン
スルホネート（ＰＥＤＯＴ／ＰＳＳ、Ｂａｙｅｒ社製、Ｂａｙｔｒｏｎ　Ｐ　Ａｌ　４０
８３）を純水で７０％に希釈した溶液を３０００ｒｐｍ、３０秒でスピンコート法により
製膜した後、２００℃にて１時間乾燥し、膜厚３０ｎｍの正孔輸送層を設けた。
【０２２０】
　この基板を窒素雰囲気下に移し、１００ｍｇのＨｏｓｔ４と１０ｍｇのＢＤ１－７９を
１０ｍｌのトルエンに溶解した溶液を３０００ｒｐｍ、３０秒の条件下、スピンコート法
により製膜し発光層Ａとした。さらに１００ｍｇのＨｏｓｔ５と１０ｍｇのＢＤ１－９９
を１０ｍｌの塩化メチレン－メタノール（１：９）の混合溶媒に溶解した溶液を３０００
ｒｐｍ、３０秒の条件下、スピンコート法により製膜し発光層Ｂとした。
【０２２１】
　Ｈｏｓｔ４はＨｏｓｔ５を溶解している塩化メチレン－メタノール（１：９）の混合溶
媒には溶解しないため、積層構造を作ることができる。
【０２２２】
【化２３】

【０２２３】
　真空中６０℃で１時間加熱を行い、二層の発光層とした。
【０２２４】
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　これを真空蒸着装置に取付け、次いで、真空槽を４×１０-4Ｐａまで減圧し、ＢＡｌｑ
を０．１ｎｍ／ｓの蒸着速度で３０ｎｍ蒸着し電子輸送層とした。
【０２２５】
　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１１０
ｎｍを蒸着して陰極を形成し、有機ＥＬ素子４－１を作製した。
【０２２６】
　この様に本発明の有機ＥＬ素子は塗布によっても作製することが出きる。
【０２２７】
　また、塗布によって得られた有機ＥＬ素子でも実施例１と同様の効果を得ることが出来
た。
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