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明 細 書

発明の名称 ：有機エ レク ト口ル ミネッセンス素子

技術分野

[0001 ] 本発明は、有機エ レク ト口ル ミネ ッセ ンス素子に関 し、更に詳 しくは、半

減輝度寿命の改善及び連続駆動での電圧上昇を抑制 した有機ェ レク ト口ル ミ

ネッセ ンス素子に関する。

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 ト口ル ミネッセ

ンスデ ィスプレイ （E L D ) がある。 E L D 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 ト口ル ミネッセンス素子 （以下、有

機 E L 素子 ともいう）が挙げられる。無機エ レク ト口ル 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 E L 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 燐光）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、更に、 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、携帯性の観点か

ら注 目されている。

[0004] 実用化に向けた有機 E L 素子の開発 と しては、 プ リンス トン犬より、励起

三重項か らの リン光発光を用いる有機 E L 素子の報告がされて以来 （例えば

、非特許文献 1 参照）、室温で リン光を示す材料の研究が活発になってきて

(例えば、非特許文献 2 、特許文献 1 参照）いる。

[0005] 更に、最近発見された リン光発光を利用する有機 E L 素子では、以前の蛍

光発光を利用する素子に比べ原理的に約 4 倍の発光効率が実現可能であるこ

とか ら、その材料開発を始め と し、発光素子の層構成や電極の研究開発が世



界中で行われている。

[0006] 例えば、多くの化合物がィリジゥ厶錯体系等重金属錯体を中心に合成検討

されて （例えば、非特許文献 3 参照）いる。

[0007] このように大変にポテンシャルの高い方式であるが、 リン光発光を利用す

る有機 E L デバイスにおいては、蛍光発光を利用する有機 E L デバイスとは

大きく異なり、発光中心の位置をコン トロールする方法、とりわけ発光層の

内部で再結合を行い、いかに発光を安定に行わせることができるかが、素子

の効率 寿命をとらえる上で重要な技術的な課題となっている。

[0008] 近年、発光層に隣接する形で、 （発光層の陽極側に位置する）正孔輸送層

と、 （発光層の陰極側に位置する）電子輸送層を備えた多層積層型の素子が

よく知られている。

[0009] 特に青色 リン光発光を利用するにあたっては、青色 リン光発光材料自身が

高 T 1 (最低励起三重項状態）であるため、周辺材料の開発と精密な発光中

心の制御が強く求められている。

[001 0] しかしながら、多層化することで機能分離を行い性能向上が望める反面、

異種材料での多層積層になることで界面が複数発生することから、電気化学

的にも注入障壁が生 じる可能性が増す上に、材料同士の相互作用や励起状態

の材料が反応、分解を起こす可能性があると考えている。また、経時で層間

の材料が拡散することで、キヤリア トラップとなる等の懸念も考えられる。

その結果、輝度寿命の低下や経時での電圧上昇が起こるのではないかと推測

をしている。

[001 1] 上記の様な問題点を解決する手段としては、例えば、下層を有機酸で処理

し、難溶層を作製する、あるいは表面を架橋 重合すると言った工夫をする

ことで拡散を抑制する工夫がなされている （例えば、特許文献 2 、 3 参照）

。 しかしながら、酸処理をすることで不純物が導入されることになる、ある

いは難溶層や架橋層が注入障壁や トラップ成分として働 くからか、充分な性

能が出るに至っていない。また、界面に電荷移動錯体を含む界面領域を設け

ることで界面での注入障壁を軽減する等の工夫がなされている （例えば、特



許文献 4 参照）が、更なる性能改善策 が求め られている。

先行技術文献

特許文献

[001 2] 特 許文献 1 ：米国特許第 6 ， 0 9 7 , 4 7 号 明細書

特許文献 2 ：特 開 2 0 0 - 8 0 4 5 9 号公報

特許文献 3 ：特 開 2 0 0 9 _ 1 5 2 0 5 号公報

特許文献4 ：特 開 2 0 0 8 _ 2 5 1 6 2 6 号公報

非特許文献

[001 3] 非特許文献 1 ：M . A . B a l d o e t a に ， N a t u r e 、 3 9 5 巻

、 1 5 1 ~ 1 5 4 頁 （1 9 9 8 年））

非特許文献 2 ：M . A . B a l d o e t a に ， N a t u r e 、 4 0 3 巻

、 1 7 号、 7 5 0 ~ 7 5 3 頁 （2 0 0 0 年）

非 お午文南犬3 ：S . L a m a n s k y e t a I . ， J . A m . C h e m .

S o c . ， 1 2 3 巻、 4 3 0 4 頁 （2 0 0 1 年）

発明の概要

発明が解決 しょうとする課題

[0014] 本発 明の 目的は、半減輝度寿命 および駆動経時での電圧上昇 を改善 した有

機 エ レク ト口ル ミネ ッセ ンス素子、詳 しくは臨界表面張力が 1 0 m N / m ~

3 0 m N / m の中間層 を用いることで、半減輝度寿命 および駆動経時の電圧

上昇 を改善 した有機 ェ レク ト口ル 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

[001 5] 本発 明の上記 目的は、以下の構成 によ り達成 することがで きる。

[001 6] 1 . 基板上 に、陽極、及び陰極 と、両電極 に挟 まれた複数 の有機機能層 と

を有 する有機 エ レク トロル ミネ ッセ ンス素子 において、該複数 の有機機能層

は、 少な くとも正孔注入層 と、正孔輸送層 および発光層 を有 し、 かつ、該複

数 の有機機能層の任意の 2 つの有機機能層の間に少な くとも 1 層 の フッ化ポ

リマ一を含有 する中間層 を有 することを特徴 とする有機 ェ レク ト口ル ミネ ッ



セ ンス素子。

[001 7] 2 . 前記中間層の膜厚が 1 n m ~ 1 0 n mであることを特徴とする前記 1

に記載の有機エレク トロルミネッセンス素子。

[001 8] 3 . 前記中間層が下記一般式 （a ) で示される高分子材料を含有すること

を特徴とする前記 1 または 2 に記載の有機エ レク トロル ミネ ッセ ンス素子。

[001 9] [ 化 1]

—殺式{3)

[0020] (式中、 ¾ 1ぉょび ¾ 2は、アルキル基、シクロアルキル基、アルケニル基

、アルキニル基、芳香族炭化水素基、芳香族複素環基、複素環基、アルコキ

シ基、シクロアルコキシ基、ァリール才キシ基、アルキルチオ基、シクロア

ルキルチオ基、ァリ一ルチオ基、アルコキシカルボニル基、ァリール才キシ

カルボニル基、スルファモイル基、ァシル基、ァシル才キシ基、アミ ド基、

力ルバモイル基、ウレイ ド基、スルフィニル基、アルキルスルホニル基、ァ

リ一ルスルホニル基またはへテロァリ一ルスルホニル基、アミノ基、ハロゲ

ン原子、フッ化炭化水素基、シァノ基、ニ トロ基、 ヒドロキシ基、チ才一ル

基、シリル基、ホスホノ基から選ばれる少なくとも 1 種であって、少なくと

も一方は、酸素、窒素、硫基のいずれかを 1 つ以上含む置換基を表す。 n

は 1 0 ~ 1 0 0 0 0 の整数を表す。）

4 . 前記中間層が下記一般式 （b ) で示される高分子材料を含有すること

を特徴とする前記 1 ~ 3 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。

[0021 ]



[化2]

一

[0022] (式中、X は少なくとも 1つの酸素、窒素、硫黄のいずれかを 1つ以上含

む、環状エーテル、環状チ才ェ一テル、環状ァザェ一テル、クラウンェ一テ

ル、チアクラウンエーテル、ァザクラウンエーテルから選ばれる少なくとも

種の環状部分構造を表す。 n 2 は 1 0 ~ 1 0 0 0 0 の整数を表す。）

5 . 前記中間層が、前記正孔注入層と前記発光層との間にあることを特徴

とする前記 1 ~ 4 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。

[0023] 6 . 前記中間層が、前記正孔注入層と前記正孔輸送層の間にあることを特

徴とする前記 1 ~ 5 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。

発明の効果
[0024] 本発明により、発光寿命が改善した有機エレク ト口ルミネッセンス素子を

提供することができた。

図面の簡単な説明
[0025] [ 図1]有機 E L 素子の概略図を示す。

[図2]有機 E L 素子の断面図を示す。

発明を実施するための形態
[0026] 以下、本発明を実施するための最良の形態について詳細に説明する。

[0027] 本発明に係る有機 E L 素子においては、有機機能層間に少なくとも一層の

フッ化ポリマ一を含有する中間層を設けることにより、半減輝度寿命が改善

された素子を提供することができた。

[0028] 以下本発明の有機 E L 素子の各構成要素について、順次説明する。



[0029] 《中間層》

本発明に係る中間層について説明する。

[0030] 本発明に係る中間層とは、本発明に係るフッ化ポリマー （フッ素置換され

た高分子ともいう）を含有することが特徴である。

[0031 ] 本発明に記載の効果 （半減輝度寿命と電圧上昇を改善される）を得る観点

からは、本発明に係る中間層の 9 0 質量％以上がフッ化ポリマーであること

が好ましい。

[0032] また、本発明に係る中間層には、その他、従来公知の有機 E L 素子材料と

して公知の素材が更に含有されていても良い。

[0033] 本発明に係る中間層は臨界表面張力が、 1 0 m N / m ~ 3 0 m N / mの範

囲であることが好ましいが、前記のような臨界表面張力を示す中間層を得る

ための素材としても、本発明に係るフッ化ポリマ一は好ましく用いることが

できる。

[0034] また、本発明に係るフッ化ポリマ一はフッ素置換された有機溶媒を選択す

ればゥエツ卜プロセスで製膜ができるものも多く、蒸着法のような ドライブ

口セスで製膜するよりも生産的性が高くより好ましい。

[0035] 更に、前記一般式 （a ) または （b ) で示すようなフッ化ポリマーを用い

ることで、結晶性を抑え、透明なアモルファス膜ができやすいため最も好ま

しい。

[0036] 尚、臨界表面張力の算出と、算出の際に用いる接触角の測定は、例えばプ

ラスチック事典 1 0 5 9 (朝倉書店 （1 9 9 2 年 3 月刊行））に記載の方

法で算出することができる。

[0037] 上記条件を満たす層が半減輝度寿命と経時での電圧上昇を改善する理由は

定かではないが、界面の有機材料がァニオンラジカル、カチオンラジカルあ

るいは励起状態になった時に材料間での反応が起こり得るが、該中間層を設

けることで、有機材料間の反応や劣化を緩和する効果があるのではないかと

推測 しているが、詳細は明らかになつていない。

[0038] また、臨界表面張力が非常に低い膜を設けるため、塗布で一般的に用いら



れるポ リエチ レンジ才キシチ才フェン一ポ リスルホン酸 （以下、 P E D O T

— P S S ともいう）のような水分散系の正孔注入材料を用いた際、膜内に残

留する水分の拡散 にも効果があるのではないかと推測を してお り、上記のよ

うな水分散系の正孔注入材料を用いた場合でも好適に用いることができる。

[0039] 中間層の膜厚は特 に制限はないが、形成する膜の均質性や、発光時に不必

要な高電圧の印加防止の観点か ら、 1 n m ~ 2 0 n m の範囲に調整すること

が好ま しく、更に好ま しくは、 1 n m ~ 1 0 n m の範囲に調整することであ

る。

[0040] 《一般式 （a ) および一般式 （b ) で表 される化合物》

本発明に係 る一般式 （a ) および一般式 （b ) における、 フッ化ポ リマ一

にはそれぞれ、置換基 R 2および環状置換基 X を有 していることを特徴

と し、 R 2のいずれかに酸素、窒素、硫黄 を少な くとも 1 つ以上含むか

、環状置換基 X 内に酸素、窒素、硫黄 を少な くとも 1 つ以上含むことが好ま

しい。

[0041 ] 置換基 R 2は上記の特徴 を満た していればいずれの置換基が導入され

ていても良い。置換基 R 2の具体例 と しては、 アルキル基 （例えば、 メ

チル基、ェチル基、 プロピル基、イソプロピル基、 t e r t _ プチル基、ぺ

ンチル基、へキシル基、才クチル基、 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、シクロへキシル基等）、 アルケニル基 （例えば、 ビニル基、 ァ リル基、

1 _ プロぺ ニル基、 2 —プテ ニル基、 1 ， 3 _ プタジェ ニル基、 2 _ ペ ンテ

ニル基、イソプロぺニル基等）、 アルキニル基 （例えば、ェチニル基、 プロ

パルギル基等）、芳香族炭化水素基 （芳香族炭化水素環基、芳香族炭素環基

、 ァ リ一ル基等 ともいい、例えば、 フエニル基、 p —クロ口フエ二ル基、 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、 ァズ レニル

基、 ァセナフテニル基、 フル才 レニル基、 フエナン トリル基、インデニル基

、 ピレニル基、 ビフ I 二 リル基等）、芳香族複素環基 （例えば、 フ リル基、

チェニル基、 ピリジル基、 ピリダジニル基、 ピリミジニル基、 ビラジニル基



、 トリアジ二ル基、 イミダゾ リル基、 ピラゾ リル基、チアゾ リル基、 キナゾ

リニル基、 カルバ ゾ リル基、 カルボ リニル基、 ジァザカルバ ゾ リル基 （前記

カルボ リニル基のカルボ リン環 を構成する任意の炭素原子の一つが窒素原子

で置 き換わ ったものを示す）、 フタラジニル基等）、複素環基 （例 えば、 ピ

口 リジル基、 ィミダゾ リジル基、 モルホ リル基、才キサ ゾ リジル基等）、 ァ

ル コキシ基 （例 えば、 メ トキシ基、エ トキシ基、 プロピル才キシ基、ペ ンチ

ル才キシ基、へキシル才キシ基、才 クチル才キシ基、 ドデシル才キシ基等）

、 シクロアル コキシ基 （例 えば、 シクロペ ンチル才キシ基、 シクロへキシル

才キシ基等）、 ァ リール才キシ基 （例 えば、 フエノキシ基、ナフチル才キシ

基等）、 アルキルチオ基 （例 えば、 メチルチオ基、ェチルチオ基、 プロピル

チ才基、ペ ンチルチオ基、へキシルチオ基、才 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、 シクロへ

キシルチオ基等）、 ァ リ一ルチオ基 （例 えば、 フエ二ルチオ基、ナフチルチ

才基等）、 アル コキシカルボニル基 （例 えば、 メチル才キシカルボニル基、

ェチル才キシカルボニル基、 プチル才キシカルボニル基、才 クチル才キシ力

ルポニル基、 ドデシル才キシカルボニル基等）、 ァ リ一ル才キシカルボニル

基 （例 えば、 フエニル才キシカルボニル基、ナフチル才キシカルボ二ル基等

) 、 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、 プチル アミノスルホニル基、へキシ

ル アミノスルホニル基、 シクロへキシル アミノスルホニル基、才 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、 フエニル 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）、

ァシル基 （例 えば、 ァセチル基、ェチル 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、 シクロへキシル カルボニル基、才 クチル カルポ

ニル基、 2 _ ェチルへキシル カルボニル基、 ドデシル カルポニル基、 フエ二

ル カルポニル基、ナフチル カルボニル基、 ピリジル カルボニル基等）、 ァシ

ル才キシ基 （例 えば、 ァセチル才キシ基、ェチル カルボニル才キシ基、 プチ

ル カルポニル才キシ基、才 クチル カルポニル才キシ基、 ドデシル カルポニル



才キシ基、 フエ二ル カルポニル才キシ基等）、 アミ ド基 （例 えば、 メチル カ

ルポニル ァミノ基、ェチル カルボニル ァミノ基、 ジメチル カルポニル ァミノ

基、 プロピル カルボニル ァミノ基、ペ ンチル カルポニル ァミノ基、 シクロへ

キシル カルボニル ァミノ基、 2 _ ェチルへキシル カルボニル ァミノ基、才 ク

チル カルボニル ァミノ基、 ドデシル カルポニル ァミノ基、 フエ二ル カルポ二

ル ァミノ基、ナフチル カルボニル ァミノ基等）、 力ルバモイル基 （例 えば、

ァミノカルボニル基、 メチル ァミノカルボニル基、 ジメチル ァミノカルボ二

ル基、 プロピル アミノカルボニル基、ペ ンチル ァミノカルボニル基、 シクロ

へキシル ァミノカルボニル基、才 クチル ァミノカルボニル基、 2 _ ェチルへ

キシル ァミノカルボニル基、 ドデシル ァミノカルボニル基、 フエニル ァミノ

カルボニル基、ナフチル ァミノカルボニル基、 2 _ ピリジル ァミノカルボ二

ル基等）、 ゥ レイ ド基 （例 えば、 メチル ゥ レイ ド基、ェチル ゥ レイ ド基、ぺ

ンチル ウ レイ ド基、 シクロへキシル ウ レイ ド基、才 クチル ゥ レイ ド基、 ドデ

シル ウ レイ ド基、 フエニル ウ レイ ド基ナフチル ウ レイ ド基、 2 _ ピリジル ァ

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、ェ

チルスル フィニル基、 プチルスル フィニル基、 シクロへキシルスル フィニル

基、 2 _ ェチルへキシルスル フィニル基、 ドデシルスル フィニル基、 フエ二

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、ェチルスルホ

ニル基、 プチルスルホニル基、 シクロへキシルスルホニル基、 2 _ ェチルへ

キシルスルホニル基、 ドデシルスルホニル基等）、 ァ リ一ルスルホニル基 ま

たはへテ ロァ リ一ルスルホニル基 （例 えば、 フエニルスルホニル基、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、ェチル ァミノ基、 ジメチル ァミノ基、 プチル ァミノ基、 シクロペ ンチ

ル ァミノ基、 2 —ェチルへキシル ァミノ基、 ドデシル ァミノ基、 ァニ リノ基

、ナフチル ァミノ基、 2 _ ピリジル ァミノ基等）、ハ ロゲ ン原子 （例 えば、

フッ素原子、塩素原子、臭素原子等）、 フッ化炭化水素基 （例 えば、 フル才

ロメチル基、 トリフル才 ロメチル基、ペ ンタフル才 ロェチル基、ペ ンタフル



オロフェニル基等）、シァノ基、ニトロ基、ヒドロキシ基、チ才一ル基、シ

リル基 （例えば、 卜リメチルシリル基、 トリイソプロビルシリル基、 トリフ

ェニルシリル基、フエ二ルジェチルシリル基等）、ホスホノ基等が挙げられ

る。

[0042] これらの置換基は、上記の置換基によって更に置換されていてもよい。

[0043] 本発明に係る一般式 （b ) における、フッ化ポリマ一は環状置換基X を有

しており、環状置換基X 内に酸素、窒素、硫黄を少なくとも 1つ以上含む。

[0044] 環状置換基X は上記の条件を満たしていればいずれの置換基でも良い。環

状置換基X の具体例としては、環状ェ一テル、環状チ才ェ一テル、環状ァザ

エーテル、あるいはクラウンエーテル、チアクラウンエーテル、ァザクラウ

ンェ一テル等が挙げられる。

[0045] また、上記置換基の水素をフッ素に任意の数置換したものでも良い。

[0046] 以下に、一般式 （a ) および一般式 （b ) で表される化合物の具体例を記

載するが、本発明はこれらに限定されない。

[0047]
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[0050] 上記具体例の n は 1 0 ~ 1 0 0 0 0 の範囲を表すが、製膜時の溶媒への溶

解性の観点か らは、 1 0 ~ 1 0 0 0 の範囲であることが好 ま しい。

[0051 ] 本発明に係 る一般式 （a ) または （b ) で表 される高分子材料 と しては、



例えば、米国特許第 3 ，4 1 8 ，3 0 2 号明細書、米国特許第 3 ， 9 7 8 ,

0 3 0 号明細書、特開昭 6 3 _ 2 3 8 1 号公報、特開昭 6 3 —2 3 8 1

5 号公報、特開平 1 — 1 3 1 2 1 4 号公報、特開平 1 _ 1 3 1 2 1 5 号公

報等に記載されているポリマーが好適に用いられる。

[0052] 《有機 E L 素子の層構成》

次に、本発明の有機 E L 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るものではない。

[0053] ( i ) 陽極/ 正孔注入層/ 正孔輸送層/ 中間層/ 発光層/ 電子輸送層/ 陰

極

( ) 陽極/ 正孔注入層/ 中間層/ 正孔輸送層/ 発光層/ 電子輸送層/ 陰

極

( i i i ) 陽極 正孔注入層 中間層 正孔輸送層 発光層 正孔阻止層 電

子輸送層 陰極

( i v) 陽極 正孔注入層 中間層 正孔輸送層 発光層 電子輸送層 電

子注入層/ 陰極

( V ) 陽極 正孔注入層 正孔輸送層 発光層 電子輸送層 中間層 電

子注入層/ 陰極

この内、陽極、陰極、及び中間層を除いた各層を総称 して有機機能層と言

ラ。

[0054] 以下に各層について説明する。

[0055] 《発光層》

発光層とは、電極または電子輸送層、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

つても発光層と隣接層との界面であってもよいが、層間での励起子の失活等

が考えられることから発光層の層内であることが好ましい。

[0056] 発光層の膜厚は特に制限はないが、形成する膜の均質性や、発光時に不必

要な高電圧を印加するのを防止 し、且つ駆動電流に対する発光色の安定性向

上の観点から、 2 n m~ 2 0 0 n mの範囲に調整することが好ましく、更に



好ましくは 5 n m ~ 1 0 0 n mの範囲に調整される。

[0057] 以下に発光層に含まれるホス ト化合物 （発光ホス トとも言う）と発光 ドー

パン卜について説明する。

[0058] 《ホス 卜化合物》

本発明に用いられるホス ト化合物について説明する。

[0059] ここで、本発明においてホス ト化合物とは、発光層に含有される化合物の

内でその層中での質量比が 2 0 %以上であり、且つ室温 （2 5 °C ) において

リン光発光のリン光量子収率が 0 . 1未満の化合物であり、更に、 リン光量

子効率は 0 . 0 1未満であることが好ましい。

[0060] ホス 卜化合物としては、公知のホス 卜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 E L 素子を高効率化することがで

きる。

[0061 ] また、後述する発光 ド一パント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。

[0062] 以下に、本発明に用いられるホス ト化合物の具体例を示すが、本発明はこ

れらに限定されない。

[0063]
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[ 化10]

[0068] また、本発明に用いられる発光ホス トとしては、従来公知の低分子化合物

でも、繰 り返 し単位を持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 （重合性発光ホス ト）でも良い。

[0069] 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T g (ガラス転移温度）である化合物が好ま

しい。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

も挙げられる。

[0070] 特開 2 0 0 1 —2 5 7 0 7 6 号公報、同 2 0 0 2 —3 0 8 8 5 5 号公報、

同 2 0 0 1 —3 1 3 1 7 9 号公報、同 2 0 0 2 —3 1 9 4 9 1 号公報、同 2



0 0 1 - 3 5 7 9 7 7 号公報、同 2 0 0 2 — 3 3 4 7 8 6 号公報、同 2 0 0

2 - 8 8 6 0 号公報、同 2 0 0 2 — 3 3 4 7 8 7 号公報、同 2 0 0 2 _ 1 5

8 7 号公報、同 2 0 0 2 — 3 3 4 7 8 8 号公報、同 2 0 0 2 —4 3 0 5 6

号公報、同 2 0 0 2 — 3 3 4 7 8 9 号公報、同 2 0 0 2 — 7 5 6 4 5 号公報

、同 2 0 0 2 — 3 3 8 5 7 9 号公報、同 2 0 0 2 — 1 0 5 4 4 5 号公報、同

2 0 0 2 - 3 4 3 5 6 8 号公報、同 2 0 0 2 — 1 4 1 1 7 3 号公報、同 2 0

0 2 - 3 5 2 9 5 7 号公報、同 2 0 0 2 — 2 0 3 6 8 3 号公報、同 2 0 0 2

- 3 6 3 2 2 7 号公報、同 2 0 0 2 — 2 3 1 4 5 3 号公報、同 2 0 0 3 _ 3

6 5 号公報、同 2 0 0 2 — 2 3 4 8 8 8 号公報、同 2 0 0 3 — 2 7 0 4 8

号公報、同 2 0 0 2 — 2 5 5 9 3 4 号公報、同 2 0 0 2 — 2 6 0 8 6 1 号公

報、同 2 0 0 2 — 2 8 0 1 8 3 号公報、同 2 0 0 2 — 2 9 9 0 6 0 号公報、

同 2 0 0 2 — 3 0 2 5 1 6 号公報、同 2 0 0 2 — 3 0 5 0 8 3 号公報、同 2

0 0 2 - 3 0 5 0 8 4 号公報、同 2 0 0 2 — 3 0 8 8 3 7 号公報等。

[0071 ] 《発光 ドーパ ン 卜》

本発明に係 る発光 ド一パ ン 卜について説明する。

[0072] 本発明に係 る発光 ド一パ ン トと しては、蛍光 ド一パ ン ト、 リン光 ド一パ ン

卜を用いることができるが、 より発光効率の高い有機 E L 素子を得 る観点か

らは、有機 E L 素子の発光層や発光ュニ ッ 卜に使用される発光 ド一パ ン トと

して、上記のホス 卜化合物 を含有すると同時に リン光 ド一パ ン トを含有する

ことが好ま しい。

[0073] リン光 ド一パ ン トは、有機 E L 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。

[0074] 本発明に係 る リン光 ド一パ ン トと しては、好ま しくは元素の周期表で 8 族

~ 1 0 族の遷移金属元素 （単に、遷移金属 ともいう）を含有する錯体系化合

物が好ま しく、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

いのはィ リジゥ厶化合物である。

[0075] 以下に、 リン光 ドーパ ン 卜と して用い られる化合物の具体例 を示すが、本



発明はこれらに限定されない。 れらの化合物は、例えば、 I n o r g . C

h e m . 4 0 巻、 1 7 0 4 ~ 1 に記載の方法等を参照することにより

合成できる。

[0076] [ 化11]

[0077]
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《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。



[0082] 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 E L 素子とその工業化最前線 （1 9 9 8 年 1 1 月

3 0 曰ェヌ ティ一 エス社発行）」の第 2 編第 2 章 「電極材料」 （1 2 3

~ 1 6 6 頁）に詳細に記載されており、正孔注入層 （陽極バッファ一層）と

電子注入層 （陰極バッファ一層）とがある。

[0083] 陽極バッファ一層 （正孔注入層）は、特開平 9 —4 5 4 7 9 号公報、同 9

- 2 6 0 0 6 2 号公報、同 8 —2 8 8 0 6 9 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

ッファ一層、酸化バナジウムに代表される酸化物バッファ一層、ァモル ファ

スカ一ボンバッファ一層、ポリア二リン （ェメラルディン）やポリチ才フエ

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。

[0084] また、高分子バッファ一層には導電性向上のためにポリスチレンスルホン

酸 （P S S ) のような酸を ド一プすることが一般的に良く用いられる。

[0085] 正孔注入層の膜厚は特に制限はないが、形成する膜の均質性の観点から、

2 n m~ 2 0 0 n mの範囲に調整することが好ましく、更に好ましくは 5 n

m~ 0 0 n mの範囲に調整される。

[0086] 陰極バッファー層 （電子注入層）は、特開平 6 _ 3 2 5 8 7 号公報、同

9 - 7 5 7 4 号公報、同 1 0 —7 4 5 8 6 号公報等にもその詳細が記載さ

れており、具体的にはス トロンチウ厶ゃアルミニウム等に代表される金属バ

ッファ一層、フッ化 リチウムに代表されるアル力リ金属化合物バッファ一層

、フッ化マグネシゥ厶に代表されるアル力リ土類金属化合物バッファ一層、

酸化アルミニウムに代表される酸化物バッファ一層等が挙げられる。

[0087] 上記バッファ一層 （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 n m~ 5 mの範囲が好ましい。

[0088] 《阻止層 ：正孔阻止層、電子阻止層》

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 1 1 —2 0 4 2 5 8 号公報、同 1 1 _

2 0 4 3 5 9 号公報、及び 「有機 E L 素子とその工業化最前線 （1 9 9 8 年



1 1 月 3 0 日ェヌ ティ一 エス社発行）」の 2 3 7 頁等に記載されている

正孔阻止 （ホールプロック）層がある。

[0089] 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、後述する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。

[0090] 本発明の有機 E L 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。

[0091 ] 正孔阻止層には、前述のホス ト化合物として挙げた化合物を好ましく用い

ることができる。

[0092] また、本発明においては、複数の発光色の異なる複数の発光層を有する場

合、その発光極大波長が最も短波にある発光層が、全発光層中、最も陽極に

近いことが好ましいが、このような場合、該最短波層と該層の次に陽極に近

い発光層との間に正孔阻止層を追加 して設けることが好ましい。

[0093] 更には、該位置に設けられる正孔阻止層に含有される化合物の 5 0 質量％

以上が、前記最短波発光層のホス 卜化合物に対 しそのイオン化ポテンシャル

が 0 . 3 e V 以上大きいことが好ましい。

[0094] 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。

[0095] 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。本発明に係る正孔阻止層、電子輸送層の膜厚としては、 3 η

m ~ 1 0 0 n mの範囲であることが好ましく、更に好ましくは、 5 n m ~ 3

0 n mの範囲である。

[0096] 《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正孔輸送材料からなり、広い



意味で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。

[0097] 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

を有するものであり、有機物、無機物のいずれであってもよい。

[0098] 例えば、 卜リアゾ一ル誘導体、才キサジァゾ一ル誘導体、イミダゾ一ル誘

導体、ポリァリ一ル アル カン誘導体、 ビラゾリン誘導体及びビラゾロン誘導

体、フエ二 レンジァミン誘導体、ァ リ一ル ァミン誘導体、ァミノ置換カル コ

ン誘導体、才キサ ゾ一ル誘導体、スチ リル アン トラセ ン誘導体、フル才 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、ァニ リ

ン系共重合体、また導電性高分子オ リゴマー、特にチ才フェンオ リゴマー等

が挙げられる。

[0099] 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、ボルフイリ

ン化合物、芳香族第 3 級ァミン化合物及びスチ リル アミン化合物、特に芳香

族第 3 級ァミン化合物を用いることが好ましい。

[01 00] 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 ' —ジァミノフエニル ；N，

N ' —ジフエニル一N，N ' —ビス （3 —メチルフエニル） _ 〔1， 一

ビフエ二ル〕 _ 4 ，4 ' —ジァミン （T P D ) ；2 , 2 _ ビス （4 —ジ一 p

- 卜リル アミノフエ二ル） プロパ ン ；1， 1 _ ビス （4 _ ジ一 p — 卜リリレア

ミノフエニル）シクロへキサ ン ；N，N，N ' ，N ' —テ トラ一 p _ トリル

—4 ，4 ' —ジアミノビフエニル ；1， 1 — ビス （4 —ジ一 p — トリル アミ

ノフエ二ル） _ 4 _ フエニルシクロへキサ ン ；ビス （4 —ジメチル ァミノ一

2 _ メチル フエニル） フエニル メタン ；ビス （4 _ ジ一 p — 卜リル アミノフ

ェニル） フエニル メタン ；N，N ' —ジフエニル 一 N，N ' —ジ （4 —メ 卜

キシフエニル） _ 4 ，4 ' —ジアミノビフエニル ；N，N，N ' ，N ' —テ

トラフェニル _ 4 ，4 ' —ジアミノジフエ二ルェ一テル ；4 ，4 ' —ビス （

ジフエニル ァミノ） クオ一 ドリフエニル ；N，N，N _ トリ （p _ トリル）

ァミン ；4 — (ジ一 p — トリル ァミノ） 一 4 ' — 〔4 — (ジ一 p — トリル ァ



ミ ノ） ス チ リル 〕 ス チル ベ ン ；4 _ N ， N —ジ フ エニル ァ ミ ノ 一 （2 —ジ フ

ェニル ビニル）ベ ンゼ ン ；3 —メ トキシ一 4 ' - N , N —ジフエニル ァミノ

スチルベ ンゼ ン ；N —フエ二ル カルバ ゾ一ル、更には米国特許第 5 ， 0 6 1

， 5 6 9 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 ） 一 N — フ エニル ァ ミ ノ

〕 ビフエニル （N P D ) 、特 開平 4 — 3 0 8 6 8 8 号公報 に記載 されている

卜リフエニル ァミンュニ ッ 卜が 3 つスターバース 卜型 に連結 された 4 ， 4 '

， 4 " — 卜リス 〔N _ ( 3 —メチル フ エニル ） 一 N — フ エニル ァ ミ ノ〕 トリ

フ エニル ァ ミ ン （M T D A T A ) 等が挙 げ られる。

[01 0 1 ] 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 一 S i 、 p 型 _ S

i C 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。

[01 02] また、特開平 1 1 — 2 5 1 0 6 7 号公報、 J . H u a n g e t . a I .

著 文献 （A p p l i e d P h y s i c s L e t t e s 8 0 ( 0

0 2 ) ， p . 1 3 9 ) 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。本発明においては、高発光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。

[01 03] 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、 L B 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。

[01 04] 正孔輸送層の膜厚 については特 に制限はないが、 5 n m ~ 5 m の範囲で

あることが好 ま しく、更に好 ま しくは、 5 n m ~ 2 0 0 n m の範囲である。

[01 05] また、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

つてもよい。

[01 06] また、不純物 を ド一プ した p 性 の高い正孔輸送層 を用いることもで きる。

[01 07] その例 と しては、特開平 4 - 2 9 7 0 7 6 号公報、特開 2 0 0 0 _ 1 9 6

4 0 号公報、同 2 0 0 1 — 1 0 2 1 7 5 号公報の各公報、 J . A p p I .



P h y s . ， 9 5 ， 5 7 7 3 ( 2 0 0 4 ) 等 に記載の正孔輸送層が挙 げ られ

る。

[01 08] 本発明においては、 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。

[01 09] 《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 または複

数層設 けることがで きる。

[01 10] 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）

と しては、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、例 えば、ニ トロ置換 フルオ レン誘導体、 ジフエ二ルキノン

誘導体、チ才 ピランジオキシ ド誘導体、 カルポジィミ 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、才キサジァゾ

—ル誘導体等が挙 げ られる。更に上記才キサジァゾ一ル誘導体 において、才

キサジァゾ一ル環の酸素原子を硫黄原子に置換 したチアジアゾ一ル誘導体、

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 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。

[01 11] また、 8 _ キ ノ リノール誘導体の金属錯体、例 えば、 卜リス （8 —キノ リ

ノール ） アル ミニ ウム （A I q ) 、 卜リス （5 ， 7 —ジ ク ロ 口 _ 8 —キ ノ リ

ノール ） アル ミニ ウム、 卜リス （5 ， 7 —ジ プロモ _ 8 _ キ ノ リノール ） ァ

ル ミ二 ゥ厶、 卜リス （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 リノ一

ル）亜鉛 （Z n q ) 等、及び これ らの金属錯体の中心金属が I n 、 M g 、 C

u 、 C a 、 S n 、 G a または P b 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。

[01 12] 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

端がアルキル基ゃスルホ 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。

[01 13] また、発光層の材料 と して例示 したジスチ リル ビラジン誘導体 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

- S i n 型 — S ί 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。

[01 14] 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、 L B 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。

[01 15] 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 n m ~ 5 m程

度、好 ま しくは 5 n m ~ 2 0 0 n m 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 つてもよい。

[01 16] また、不純物 をゲス ト材料 と して ド一プ 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 — 2 9 7 0 7 6 号公報、同 1 0

- 2 7 0 7 号公報、特開 2 0 0 0 _ 1 9 6 1 4 0 号公報、同 2 0 0 1 _

0 2 7 5 号公報、 J . A p p I . P h y s . ， 9 5 ， 5 7 7 3 ( 2 0 0

4 ) 等 に記載 されたものが挙 げ られる。

[01 17] 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。

[01 18] 《陽極》

有機 E L 素子における陽極 と しては、仕事関数の大 きい （4 e V 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。

[01 19] このような電極物質の具体例 と しては、 A u 等の金属、 C u し インジゥ

厶チ ン才キシ ド （I T O ) 、 S n 0 2、 Z n 0 等の導電性透明材料が挙 げ られ

る。 また、 I D I X O ( I n 2 0 3 _ Z n O ) 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。

[01 20] 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 才 トリソグラフ ィ 一 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 （1 0 0 m 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。

[01 2 1 ] 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 一 テ ィング方式等湿式成膜法 を用いることもで きる。

[01 22] この陽極 よ り発光 を取 り出す場合 には、透過率 を 1 0 % よ り大 きくするこ

とが望 ま しく、 また陽極 と してのシ一 卜抵抗は数百 Ω / 口以下が好 ま しい。

[01 23] 更に、膜厚 は材料 にもよるが、 1 O n m ~ 1 0 0 0 n m の範囲が好 ま しく

、更に好 ま しくは 1 0 n m ~ 2 0 0 n m の範囲である。

[01 24] 《陰極》

陰極 と しては仕事関数の小さい （4 e V 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。

[01 25] 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—力 リウ

厶合金、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 ンジゥ

厶混合物、 アル ミニウム/ 酸化 アル ミニウム （A I 2 0 3 ) 混合物、 インジゥ

厶、 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。

[01 26] 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 （A

l 2 0 3 ) 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。



[01 27] また、陰極 と してのシ一 卜抵抗は数百 Ω / 口以下が好 ま しく、膜厚 は通常

1 0 n m ~ 5 m、好 ま しくは 5 0 n m ~ 2 0 0 n m の範囲で選ばれる。

[01 28] 尚、発光 した光 を透過 させて、発光輝度 を向上 させる観点か ら、有機 E L

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ることが好 ま

しい。

[01 29] また、陰極 に上記金属 を 1 n m ~ 2 0 n m 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。

[01 30] 《基板》

本発明の有機 E L 素子に用いることので きる基板 （以下、支持基板 とも言

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。基板側か ら光 を取 り出す場合 には、基

板 は透明であることが好 ま しい。好 ま しく用い られる透明な基板 と しては、

ガラス、石英、透明樹脂 フイルムを挙 げることがで きる。特 に好 ま しい基板

は、有機 E L 素子にフ レキシブル性 を与えることが可能な樹脂 フイルムであ

る。

[01 3 1 ] 樹脂 フイルム と しては、例 えば、ポ リエチ レンテ レフタ レ一 卜 （P E T )

、 ポ リエチ レンナフタ レ一 卜 （P E N ) 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 卜リア

セテ一 卜、セル ロースアセテー トプチ レ一 卜、セル ロースアセテー トプロピ

才ネ一 卜 （C A P ) 、 セル ロースアセテー トフタ レ一 卜 （T A C ) 、 セル 口

—スナイ トレ一 卜等のセル ロースエステル類 またはそれ 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

ンジ才タクテ ィックポ リスチ レン、ポ リ力一ボネ一 卜、 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 （P E S ) 、 ポ リフエ二 レンスル フィ ド、ポ リスルホ ン類、ポ リェ一テ

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 リレ一 卜、 アク リルあるいはポ リア リレー 卜類、 ァ一 卜

ン （J S R製）あるいはァペル （三井化学製） といったシク口才 レフイン系

樹脂等 を挙 げ られる。

[01 32] 樹脂 フ イル 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プ

リツ ド被膜が形成 されていてもよ く、水蒸気透過度が 0 . 0 1 g / ( m 2 2

4 h ) 以下のバ リア性 フイルムであることが好 ま しく、更には酸素透過度 1

0 - 3 c m 3 / ( m 2 2 4 h a t m ) 以下 （1 a t m は、 1 . 0 1 3 2 5 X

0 5 P a である）、水蒸気透過度 1 0 - 5 c m 3 / ( m 2 2 4 h a t m ) 以

下の高バ リァ性 フイルムであることが好 ま しい。

[01 33] バ リァ膜 を形成する材料 と しては、水分や酸素等素子の劣化 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、窒化珪素等 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。

[01 34] 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 C V D 法、 レーザ一 C V D 法、熱 C V D 法、 コ一テ

イング法等 を用いることがで きるが、特開 2 0 0 4 — 6 8 4 3 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。

[01 35] 不透明な基板 と しては、例 えば、 アル ミ、 ステ ン レス等の金属板、 フ ィル

厶ゃ不透明樹脂基板、セラミツク製の基板等が挙 げ られる。

[01 36] 本発明の有機 E L 素子の発光の室温 における外部取 り出 し量子効率 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。

[01 37] こ こに、 外部取 り出 し量子効率 （％ ) = (有機 E L 素子外部 に発光 した光

子数）/ (有機 E L 素子に流 した電子数） X 1 0 0 である。

[01 38] カラ一フィル タ一等の色相改良フィル タ一等 を併用 しても、 また、有機 E



L 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。色変換 フィルタ一を用いる場合においては、有機 E L 素子

の発光の スm a X は 4 8 0 n m以下が好ま しい。

[01 39] 《封止》

本発明の有機 E L 素子の封止手段 と しては、例えば、封止部材 と電極、支

持基板 とを接着剤で接着する方法を挙げることができる。

[0140] 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 に問わな

い。

[0141 ] 具体的には、 ガラス板、ポ リマ 一板 ' フ ィル ム、 金属板 フ イル ム等が挙

げられる。 ガラス板 と しては、特 にソ一ダ石灰ガラス、 ' リウ厶 ' ス トロン

チウ厶含有 ガラス、鉛 ガラス、 アル ミノケィ酸 ガラス、ホウケィ酸 ガラス、

リウ厶ホウケィ酸 ガラス、石英等を挙げることができる。 また、ポ リ

板 と しては、ポ リ力一ボネ一 卜、 アク リル、ポ リエチ レンテ レフタ レ一 卜、

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 リプテ ン、シ リコン、ゲルマニウム及びタンタ

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、有機 E L 素子を薄膜化できるということか らポ リマ 一

フイルム、金属 フイルムを好ま しく使用することができる。更には、ポ リマ

—フイルムは、 J I S K 7 6 - 9 8 7 に準拠 した方法で測定され

た酸素透過度が 1 X 1 0 - 3 c m 3 ( m 2 2 4 h a t m ) 以下、 J I S

K 7 9 - 9 9 2 に準拠 した方法で測定された、水蒸気透過度 （2 5

± 0 . 5 °C、相対湿度 （9 0 ± 2 ) % R H ) が、 1 X 1 0 - 3 g / ( m 2 2 4

h ) 以下のものであることが好ま しい。

[0143] 封止部材を凹状 に加工するのは、サ ン ドプラス ト加工、化学エ ッチング加

ェ等が使われる。



[0144] 接着剤として具体的には、ァクリル酸系才リゴマ一、メタクリル酸系才リ

ゴマ一の反応性ビニル基を有する光硬化及び熱硬化型接着剤、 2 —シァノア

クリル酸エステル等の湿気硬化型等の接着剤を挙げることができる。また、

エポキシ系等の熱及び化学硬化型 （二液混合）を挙げることができる。

[0145] また、ホットメル ト型のポリアミド、ポリエステル、ポリオレフインを挙

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ポキシ樹脂

接着剤を挙げることができる。

[0146] なお、有機 E L 素子が熱処理により劣化する場合があるので、室温から8

0 °C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ザ

—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。

[0147] また、有機層を挟み基板と対向する側の電極の外側に該電極と有機層を被

覆し、基板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、水分や酸素等素子の

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、窒化珪素等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。

[0148] 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

スターイオンビーム法、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C V D法、レーザ一C V D法、熱C V D法、コ一

ティング法等を用いることができる。

[0149] 封止部材と有機 E L 素子の表示領域との間隙には、気相及び液相では、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。

[01 50] 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 ァ

ル ミニゥ厶等）、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

ゥ厶、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）等が挙 げ られ、 また

、硫酸塩、金属ハ ロゲ ン化物及び過塩素酸類 においては無水塩が好適 に用い

られる。

[01 5 1 ] 《有機 E L 素子の作製方法》

本発明の有機 E L 素子の作製方法は、陽極 と陰極 に挟 まれた有機機能層 を

ドライプロセスゃ ゥエ ツ 卜プロセスいずれを用いて製膜 しても良いが、生産

性の観点か らゥエ ツ 卜プロセスで成膜することが好 ま しい。有機積層体全て

をゥエ ツ 卜プロセスで形成することもまた好 ま しい。本発明でいうゥエ ツ 卜

プロセスとは、層 を形成する際に層形成材料 を溶液の形態で供給 し、層形成

を行 うものである。

[01 52] 本発明の有機 E L 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 / 電子輸送層 / 電子注入層 / 陰極 か らなる有機 E L 素子の作

製法 を説明する。

[01 53] まず、適当な基板上 に所望の電極物質、例 えば、陽極用物質か らなる薄膜

を 1 m 以下、好 ま しくは 1 0 n m ~ 2 0 0 n m 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。

[01 54] 次 に、 この上 に有機 E L 素子材料である正孔注入層、正孔輸送層、発光層

、電子輸送層、電子注入層、正孔阻止層等の有機化合物薄膜 （有機層）を形

成 させる。

[01 55] これ ら各層の形成方法 と しては、前記の如 く蒸着法、 ウエ ッ トプロセス （

ス ピンコ一 卜法、 ダイコ一 卜法、 キャス ト法、 インクジェッ ト法、 スプ レー

法、印刷法）等が挙 げ られる。

[01 56] 更にまた、均質な膜が容易に得 られ、且つ、 ピンホールが生成 しに くい等



の観点か ら、本発明においてはス ピンコ一 卜法、 ダイコ一 卜法、 インクジェ

ッ 卜法、 スプ レー法、印刷法等の塗布法 による成膜が好 ま しい。

[01 57] 本発明の有機 E L 素子をウエ ッ トプロセスで作製する際に、材料 を溶解 ま

たは分散する液媒体 と しては、例 えば、 メチルェチルケ トン、 シクロへキサ

ノ ン、 シ ク ロペ ンタ ノ ン、 2 _ ペ ンタ ノ ン等 の ケ トン類 、 酢酸 ェ チル 、 酢酸

プチル等の脂肪酸エステル類、 ジクロロベ ンゼ ン等のハ ロゲ ン化炭化水素類

、 トル エ ン、 キ シ レン、 メ シ チ レン、 シ ク ロへ キ シル ベ ンゼ ン、 ァニ ソ一ル

等の芳香族炭化水素類、 シクロへキサ ン、デカ リン、 ドデカン等の脂肪族炭

化水素類、 D M F 、 D M S O 等の有機溶媒や、 または、水 を用いることがで

きる。

[01 58] 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 1 m以下、好

ま しくは 5 0 n m ~ 2 0 0 n m 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 E L 素子が得 られる。

[01 59] 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。

[01 60] 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 を十、陰極 を—の極性 と して電圧 2 V ~ 4 0 V 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。

[01 6 1 ] 《保護膜、保護板》

有機層 を挟み基板 と対向する側の前記封止膜、あるいは前記封止用 フ ィル

厶の外側 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。

[01 62] 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 リマ一板 ' フィルム、金属板 フイルム等 を用いることがで きる



が、軽量且つ薄膜化 ということか らポ リマ一フイルムを用いることが好 ま し

い。

[01 63] 《光取 り出 し》

有機 E L 素子は空気よ りも屈折率の高い （屈折率が 1 . 7 ~ 2 . 1 程度）

層の内部で発光 し、発光層で発生 した光の内 1 5 % か ら 2 0 % 程度の光 しか

取 り出せないことが一般的に言われている。

[01 64] これは、臨界角以上の角度 e で界面 （透明基板 と空気 との界面）に入射す

る光は、全反射 を起 こ し素子外部 に取 り出す ことがで きないことや、透明電

極 ない し発光層 と透明基板 との間で光が全反射 を起 こ し、光が透明電極 ない

し発光層 を導波 し、結果 と して光が素子側面方向に逃 げるためである。

[01 65] この光の取 り出 しの効率 を向上 させる手法 と しては、例 えば、透明基板表

面 に凹凸を形成 し、透明基板 と空気界面での全反射 を防 ぐ方法 （米国特許第

4 ， 7 7 4 , 4 3 5 号明細書）、基板 に集光性 を持たせることによ り効率 を

向上 させる方法 （特開昭 6 3 — 3 1 4 7 9 5 号公報）、有機 E L 素子の側面

等 に反射面 を形成する方法 （特開平 1 — 2 2 0 3 9 4 号公報）、基板 と発光

体の間に中間の屈折率 を持つ平坦層 を導入 し、反射防止膜 を形成する方法 （

特開昭 6 2 - 7 2 6 9 号公報）、基板 と発光体の間に基板 よ りも低屈折

率 を持つ平坦層 を導入する方法 （特開 2 0 0 — 2 0 2 8 2 7 号公報）、基

板、透明電極層や発光層のいずれかの層間 （含む、基板 と外界間）に回折格

子を形成する方法 （特開平 1 1 — 2 8 3 7 5 1 号公報）等がある。

[01 66] 本発明においては、 これ らの方法 を本発明の有機 E L 素子 と組み合わせて

用いることがで きるが、基板 と発光体の間に基板 よ りも低屈折率 を持つ平坦

層 を導入する方法、あるいは基板、透明電極層や発光層のいずれかの層間 （

含む、基板 と外界間）に回折格子を形成する方法 を好適 に用いることがで き

る。

[01 67] 本発明はこれ らの手段 を組み合わせることによ り、更に高輝度あるいは耐

久性 に優れた有機 E L 素子を得 ることがで きる。

[01 68] 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。

[01 69] 低屈折率層 と しては、例 えば、エア口ゲル、多孔質シ リカ、 フッ化マグネ

シゥ厶、 フッ素系ポ リマー等が挙 げ られる。透明基板の屈折率 は、一般 に 1

. 5 ~ . 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 しく、更に好 ま しくは 1 . 3 5 以下である。

[01 70] また、低屈折率媒質の厚みは媒質中の波長の 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。

[01 7 1 ] 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

は、光取 り出 し効率の向上効果が高いという特徴がある。 この方法は回折格

子が 1 次の回折や 2 次の回折 といった所謂 プラッグ回折 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 した光の内、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。

[01 72] 導入する回折格子は、二次元的な周期的屈折率 を持 っていることが望 ま し

し、。 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 し効率がそれほど上が

らない。

[01 73] 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。

[01 74] 回折格子を導入する位置 と しては、前述の通 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）でもよいが、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 は媒質中の光の波長の

約 1 / 2 ~ 3 倍程度が好 ま しい。



[01 75] 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

ス状等、二次元的に配列が繰 り返 されることが好 ま しい。

[01 76] 《集光シー ト》

本発明の有機 E L 素子は基板の光取 り出 し側 に、例 えば、マイクロレンズ

ア レイ状の構造 を設 けるように加工 した り、あるいは所謂集光シ一 卜と組み

合わせた りすることによ り、特定方向、例 えば、素子発光面 に対 し正面方向

に集光することによ り、特定方向上の輝度 を高めることがで きる。

[01 77] マイクロレンズア レイの例 と しては、基板の光取 り出 し側 に、例 えば一辺

が 3 0 m でその頂角が 9 0 度 となるような四角錐 を二次元 に配列する。

[01 78] —辺は 1 0 m ~ 1 0 0 m が好 ま しい。 これよ り小さ くなると回折の効

果が発生 して色付 く、大 きす ぎると厚みが厚 くな り好 ま しくない。

[01 79] 集光 シ一 卜と しては、例 えば、液晶表示装置の L E D バ ックライ トで実用

化 されているものを用いることが可能である。 このようなシ一 卜と して、例

えば、住友ス リ一ェ厶製輝度上昇 フ イル ム （B E F ) 等 を用いることがで き

る。 プ リズ厶シ一 卜の形状 と しては、例 えば、基板 に頂角 9 0 度、 ピッチ 5

0 m の△ 状のス トライプが形成 されたものであ ってもよい し、頂角が丸み

を帯びた形状、 ピッチをランダムに変化 させた形状、 その他の形状であ って

もよい。

[01 80] また、発光素子か らの光放射角 を制御するために、光拡散板 フ イル ム を

集光シ一 卜と併用 してもよい。例 えば、 （株） きもと製拡散 フ イル ム （ライ

卜アップ）等 を用いることがで きる。

[01 8 1 ] 《用途》

本発明の有機 E L 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、照明装置 （家庭用照明

、車内照明）、時計や液晶用バ ックライ 卜、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 に液晶表示装置のバ ック

ライ 卜、照明用光源 と しての用途 に有効 に用いることがで きる。



[01 82] 本発明の有機 E L 素子においては、必要 に応 じ成膜時にメタルマスクゃィ

ンクジエツ 卜プ リンテ ィング法等でパ ターニ ングを施 してもよい。パ ター二

ングする場合は、電極 のみをパ ターニ ング してもよい し、電極 と発光層 をパ

ターニ ング してもよい し、素子全層 をパ ターニ ング してもよ く、素子の作製

においては、従来公知の方法 を用いることがで きる。

[01 83] 本発明の有機 E L 素子や本発明に係 る化合物の発光する色は、 「新編色彩

科学ハ ン ドプック」 （日本色彩学会編、東京大学 出版会、 1 9 8 5 ) の 1 0

8 頁の図 4 . 6 において、分光放射輝度計 C S — 1 0 0 0 ( コニ力ミノル

タセ ンシ ン グ製）で測定 した結果 をC I E 色度座標 に当てはめた ときの色で

決定される。

[01 84] また、本発明の有機 E L 素子が白色素子の場合、 白色 とは、 2 度視野角正

面輝度 を上記方法 によ り測定 した際に、 1 0 0 0 c 2 での〇 I E 9 3

1 表色系における色度が X = 0 . 3 3 ± 0 . 0 7 、 Y = 0 . 3 3 ± 0 . 1 の

領域 内にあることを言 う。本発明の有機 E L 素子の発光層 には、発光ホス ト

化合物 とゲス 卜材料 と しての発光 ドーパ ン 卜の少な くとも一種 を含有するこ

とが好 ま しい。

実施例

[01 85] 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。

[01 86] また、以下に実施例で使用する化合物の構造 を示す。

[01 87]



[ 化 16 ]

実施例 1

《有機 E L 素子 1 0 1 の作製》

陽極 と して、 1 0 0 m m X l O O m m X l . 1 m m のガラス基板上 に I T

0 ( イ ンジウムチ ン才キシ ド）を 1 0 0 n m製膜 した基板 にパ ターニ ングを

行 った後、 この I T O 透明電極 を設 けた透明支持基板 をノルマル プロピル ァ



ル コールで超音波洗浄 し、乾燥窒素 ガスで乾燥 し、 U V オ ゾン洗浄 を 5 分間

行 った。

[01 89] この透明支持基板 を真空蒸着装置 に取付 け、真空層 を 4 X 0 - 4 P a まで

減圧 し、化合物 H I - を蒸着 にて製膜 を行い、厚 さ 2 0 n m の正孔注入層

( H I L ) と した。

[01 90] 次 に、化合物 H T _ 1 を蒸着 にて製膜 を行い、厚 さ 2 0 n m の正孔輸送層

( H T L ) と した。更に、化合物 D — 1 が膜厚比で 1 6 % になるように化合

物 H — 2 7 と化合物 D — 1 を共蒸着 し、厚 さ 4 0 n m の発光層 （E M L ) を

形成 した。

[01 9 1 ] また、化合物 E T _ 1 を蒸着で成膜 を行い、厚 さ 2 0 n m の電子輸送層 （

E T L ) と した。 その後 に電子注入層 と して L ί F を 1 n m で成膜 し、 アル

ミニゥ厶 1 1 0 n m を蒸着 して陰極 を形成 した。

[01 92] 次 いで、上記素子の非発光面 をガラスケースで覆 い、図 1 、 図 2 に示す構

成か らなる有機 E L 素子 1 0 1 を作製 した。

[01 93] 図 1 は有機 E L 素子の概略図を示 し、有機 E L 素子 1 0 1 は、 ガラスカバ

— 1 0 2 で覆われている。 尚、 ガラスカバ一での封止作業 は、有機 E L 素子

0 を大気に接触 させることな く窒素雰囲気下のグロ一プボ ックス （純度

9 9 . 9 9 9 % 以上の高純度窒素 ガスの雰囲気下）で行 った。図 2 は有機 E

L 素子の断面図を示 し、図 2 において、 1 0 5 は陰極、 1 0 6 は有機 E L 層

、 1 0 7 は透明電極付 きガラス基板 を示す。 尚、 ガラスカバ一 1 0 2 内には

窒素 ガス 1 0 8 が充填 され、捕水剤 1 0 9 が設 け られている。

[01 94] 《有機 E L 素子 1 0 2 の作製》

有機 E L 素子 1 0 1 の作製 において、正孔注入層 を製膜 した後 に、基板 を

窒素雰囲気下のグ口一 プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中でポ リェ

チ レン （P E ) 6 O m g をクロ口ベ ンゼ ン 1 O m I に溶解 させた溶液 を用い

て、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分

間窒素下で加熱 し膜厚 3 0 n m の中間層 を形成 した以外は同様 に して、有機

E L 素子 1 0 2 を作製 した。



[01 95] 《有機 E L 素子 1 0 3 および 1 0 4 の作製》

有機 E L 素子 1 0 2 の作製 において、 P E をそれぞれ 4 0 m g 、 2 0 m g

をクロ口ベ ンゼ ン 1 0 m I に溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6

0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 2

O n m、 0 n m の中間層 を形成 した以外は同様 に して、有機 E L 素子 1 0

3 および 1 0 4 を作製 した。

[01 96] 《有機 E L 素子 1 0 5 の作製》

有機 E L 素子 1 0 1 の作製 において、正孔注入層 を製膜する前 に、基板 を

窒素雰囲気下のグ口一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中で I _ 1

( 2 0 m g ) を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロピル _ 1 ， 1 ， 2

， 2 —テ トラフル才 ロェチルェ一テル 1 O m I に溶解 させた溶液 を用いて、

5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒

素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層 を形成 した以外は同様 に して、有機 E L

素子 1 0 5 を作製 した。

[01 97] 《有機 E L 素子 1 0 6 の作製》

有機 E L 素子 1 0 1 の作製 において、正孔注入層 を製膜 した後 に、基板 を

窒素雰囲気下のグ口一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中でポ リフ

ッ化 ビ二 リデ ン （P V D F ) 6 0 m g を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才

口プロピル — 1 ， 1 ， 2 ， 2 —テ トラフル才 ロェチルェ一テル 1 0 m I に溶

解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し

、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 3 0 n m の中間層 を形成 した以外

は同様 に して、有機 E L 素子 1 0 6 を作製 した。

[01 98] 《有機 E L 素子 1 0 7 および 1 0 8 の作製》

有機 E L 素子 1 0 6 の作製 において、 P V D F をそれぞれ 4 O m g 、 2 0

m g を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロピル _ 1 ， 1 ， 2 ， 2 —テ

トラフル才 ロェチルェ一テル 1 O m I に溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0

r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加

熱 し膜厚 2 0 n m、 1 0 n m の中間層 を形成 した以外は同様 に して、有機 E



L 素子 1 0 7 および 1 0 8 を作製 した。

[01 99] 《有機 E L 素子 1 0 9 の作製》

有機 E L 素子 1 0 1 の作製 において、正孔注入層を製膜 した後 に、基板 を

窒素雰囲気下のグ口一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中で I _ 2

( 6 0 m g ) を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロピル _ 1 ， 1 ， 2

， 2 —テ トラフル才 ロェチルェ一テル 1 O m I に溶解 させた溶液 を用いて、

5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒

素下で加熱 し膜厚 3 0 n m の中間層を形成 した以外は同様 に して、有機 E L

素子 1 0 9 を作製 した。

[0200] 《有機 E L 素子 1 1 0 および 1 1 1 の作製》

有機 E L 素子 1 0 9 の作製 において、 I _ 2 をそれぞれ 4 O m g 、 2 0 m

g を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロピル _ 1 ， 1 ， 2 ， 2 —テ 卜

ラフル才 ロェチルエーテル 1 O m I に溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r

p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱

し膜厚 2 0 n m、 1 0 n m の中間層を形成 した以外は同様 に して、有機 E L

素子 1 1 0 および 1 1 1 を作製 した。

[0201 ] 《有機 E L 素子 1 1 2 の作製》

有機 E L 素子 1 0 1 の作製 において、正孔注入層を製膜 した後 に、基板 を

窒素雰囲気下のグ口一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中で I _ 1

( 6 0 m g ) を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロピル _ 1 ， 1 ， 2

， 2 —テ トラフル才 ロェチルェ一テル 1 O m I に溶解 させた溶液 を用いて、

5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒

素下で加熱 し膜厚 3 0 n m の中間層を形成 した以外は同様 に して、有機 E L

素子 1 1 2 を作製 した。

[0202] 《有機 E L 素子 1 1 3 および 1 1 4 の作製》

有機 E L 素子 1 1 2 の作製 において、 I _ 1 をそれぞれ 4 0 m g 、 2 0 m

g を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロピル _ 1 ， 1 ， 2 ， 2 —テ 卜

ラフル才 ロェチルエーテル 1 O m I に溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r



p m、 6 0 秒の条件下でスピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱

し膜厚 2 0 n m、 1 0 n mの中間層を形成 した以外は同様にして、有機 E L

素子 1 1 3 および 1 1 4 を作製 した。

[0203] 《有機 E L 素子 1 0 1 ~ 1 1 4 の評価》

作製 した有機 E L 素子 1 0 1 ~ 1 1 4 について、下記のようにして、半減

寿命及び半減輝度到達時電圧上昇の評価を行った。

[0204] (半減寿命）

作製 した有機 E L 素子に対 し、正面輝度 1 0 0 0 c d / m 2 となるような電

流を与え、連続駆動 した。正面輝度が初期の半減値 （5 O O c d / m 2 ) にな

るまでに掛かる時間を半減寿命として求め、有機 E L 素子 1 0 2 ~ 1 1 0 の

半減寿命は、有機 E L 素子 1 0 1 (比較例）の測定値を 1 0 0 とした相対値

で表 した。

[0205] (半減輝度到達時電圧上昇 （V t ) )

作製 した有機 E L 素子に対 し、正面輝度 2 0 O O c d / m 2 となるような電

流を与え、正面輝度が初期の半減値 （1 0 0 0 c d / m 2 ) になるまで連続駆

動 し、駆動終了時から駆動直後の電圧の差を半減輝度到達時電圧上昇として

求め、結果をA ~ D に分類 した。

[0206] A ：半減輝度到達時電圧上昇が 0 . 5 V 未満

B ：半減輝度到達時電圧上昇が 0 . 5 V 以上 1 . 0 V 未満

C ：半減輝度到達時電圧上昇が 1 . 0 V 以上 2 . 0 V 未満

D ：半減輝度到達時電圧上昇が 2 . 0 V 以上

なお、輝度の測定には分光放射輝度計C S _ 1 0 0 0 ( コニ力ミノルタセ

ンシング製）を用いた。また、本発明においては、ランクA 、 B が実用可能

レベルである。

[0207]



ほ

表 1 の記載か ら、比較の有機 E L 素子に比べて、本発明の有機 E L 素子は

、正孔注入層 と正孔輸送層間にフッ化ポ リマーを含有する中間層 を形成する



ことで、半減寿命が長 くな り、且つ、半減輝度到達時の電圧上昇が抑制 され

ていることが明 らである。

[0209] また、製膜 を 1 0 n m にすることで更に高い効果 を示 していること、一般

式 （b ) で表 される化合物である材料 I _ 1 または一般式 （a ) で表 される

材料 I _ 2 を用いることで、更に本発明の効果が顕著 に表れていることが併

せて明 らかである。

[021 0 ] 実施例 2

《有機 E L 素子 1 1 5 の作製》

実施例 1 の有機 E L 素子 1 1 4 の作製 において、正孔注入層 （H I L ) と

正孔輸送層 （H T L ) との間に中間層 を設 けるのではな く、正孔輸送層 （H

T L ) を製膜 した後 に、基板 を窒素雰囲気下のグロ一プボ ックスへ と移動 し

、 グロ一プボ ックス中で I — 1 ( 2 0 m g ) をクロ口ベ ンゼ ン 1 0 m I に溶

解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し

、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層 を設 け、次いで

、発光層 （E M L ) を形成 した以外は同様 に して、有機 E L 素子 1 1 5 を作

製 した。

[021 1] 《有機 E L 素子 1 1 6 の作製》

実施例 1 の有機 E L 素子 1 1 4 の作製 において、正孔注入層 （H I L ) と

正孔輸送層 （H T L ) との間に中間層 を設 けるのではな く、発光層 （E M L

) を製膜 した後 に、基板 を窒素雰囲気下のグロ一プボ ックスへ と移動 し、 グ

ロープボ ックス中で 1 — 1 ( 2 0 m g ) をクロ口ベ ンゼ ン 1 0 m I に溶解 さ

せた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1

5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層 を設 け、次いで、電

子輸送層 （E T L ) を形成 した以外は同様 に して、有機 E L 素子 1 1 6 を作

製 した。

[021 2] 《有機 E L 素子 1 1 7 の作製》

実施例 1 の有機 E L 素子 1 1 4 の作製 において、正孔注入層 （H I L ) 、

中間層、次いで、正孔輸送層 （H T L ) を製膜 した後、基板 を窒素雰囲気下



の グロ一 プボ ックスへ と移動 し、 グロ一 プボ ックス中で、該正孔輸送層 （H

T L ) 上 に、 1 — 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベ ンゼ ン 1 O m I に溶解 させた溶

液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C

、 3 0 分 間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層 を設 け、次 いで、発光層 を

形成 した以外 は同様 に して、有機 E L 素子 1 1 7 を作製 した。

[021 3] 《有機 E L 素子 1 1 8 の作製》

有機 E L 素子 1 1 7 の作製 において、正孔輸送層 （H T L ) と発光層 （E

M L ) との間に中間層 を設 けずに、発光層 を製膜 した後 に基板 を窒素雰囲気

下の グロ一 プボ ックスへ と移動 し、 グロ一 プボ ックス中で、該発光層 （E M

L ) 上 に、 1 — 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベ ンゼ ン 1 O m I に溶解 させた溶液

を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、

3 0 分 間窒素下で加熱 し膜厚 1 O n m の中間層 を設 け、次 いで、電子輸送層

( E T L ) を形成 した以外 は同様 に して、有機 E L 素子 1 1 8 を作製 した。

[0214] 《有機 E L 素子 1 1 9 の作製》

有機 E L 素子 1 1 5 の作製 において、正孔輸送層 （H T L ) 、 中間層、次

いで、発光層 （E M L ) を製膜 した後、基板 を窒素雰囲気下の グロ一 プボ ッ

クスへ と移動 し、 グロ一 プボ ックス中で、該発光層 （E M L ) 上 に、 1 — 1

( 2 0 m g ) をクロ口ベ ンゼ ン 1 0 m I に溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0

0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分 間窒素下で

加熱 し膜厚 1 O n m の中間層 を設 け、次 いで、電子輸送層 （E T L ) を形成

した以外 は同様 に して、有機 E L 素子 1 1 9 を作製 した。

[021 5] 《有機 E L 素子 1 2 0 の作製》

有機 E L 素子 1 1 7 の作製 において、発光層 （E M L ) を製膜 した後、 に

基板 を窒素雰囲気下の グ口一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一 プボ ックス中で

、該発光層 （E M L ) 上 に、 1 — 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベ ンゼ ン 1 O m I

に溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒 の条件下でス ピンコ一

卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分 間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層 を設 け、次

いで、電子輸送層 （E T L ) を形成 した以外 は同様 に して、有機 E L 素子 1



2 0 を作製 した。

[021 6 ] 《有機 E L 素子の評価》

作製 した有機 E L 素子について、実施例 1 と同様 に して、半減寿命及び半

減輝度到達時電圧上昇の評価 を行 った。

[021 7] 尚、半減寿命の値 は、実施例 1 の有機 E L 素子 1 0 1 の測定値 を 1 0 0 と

した場合の相対値で示 した。

[021 8 ]



[ 表 2 ]

表 2 か ら、正孔輸送層 と発光層 との間に中間層 を設 けた有機 E L 素子、発

光層 と電子輸送層 との間に中間層 を設 けた有機 E L 素子でも、実施例 1 と同



様に、半減寿命が長 くなり、且つ、半減輝度到達時の電圧上昇が抑制されて

いることが判る。

[0220] 更に、本発明の有機 E L 素子 1 1 7 ~ 1 2 0 のように、中間層が複数層あ

る構成においては、更に、半減寿命 （％) が長寿命化することが判る。

[0221 ] 実施例 3

《有機 E L 素子 2 0 の作製》

陽極 として、 1 0 0 m m X l O O m m X l . 1 m mのガラス基板上に I T

0 (インジウムチン才キシ ド）を 1 0 0 n m製膜 した基板 （N Hテクノグラ

ス社製 N A —4 5 ) にパターニングを行った後、この I T O透明電極を設け

た透明支持基板をィ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、 U V 才ゾン洗浄を 5 分間行つた。

[0222] この透明支持基板上に、ポ リ （3 ， 4 _ エチレンジ才キシチ才フェン） 一

ポ リスチレンスルホネ一 卜 （P E D O T / P S S 、 B a y e r 社製、 B a y

t r o n P A I 4 0 8 3 ) を純水で 7 0 % に希釈 した溶液を3 0 0 0

r p m、 3 0 秒でスピンコ一 卜法により製膜 した後、 2 0 0 °C にて 1 時間乾

燥 し、膜厚 3 0 n mの正孔注入層 （H I L ) を設けた。

[0223] 次いで、基板を窒素雰囲気下のグロ一プボックスへと移動 し、化合物 H T

- ( 5 0 m g ) をモノクロ口ベンゼン 1 0 m I に溶解させた溶液を用いて

1 5 0 0 r p m、 3 0 秒の条件下でスピンコ一 卜 （膜厚約 2 0 n m ) し、 1

6 0 °C、 3 0 分間窒素下で乾燥 し、正孔輸送層 （H T L ) とした。

[0224] さらに、化合物 H —2 7 ( 7 3 m g ) と化合物 D _ 1 ( 4 m g ) を酢酸

ィソプロピル 1 0 m l に溶解させた溶液を用いて 1 5 0 0 r p m、 3 0 秒の

条件化でスピンコ一 卜 （膜厚約 4 0 n m ) し、 1 2 0 °C、 3 0 分間窒素下で

乾燥 し、発光層 （E M L ) とした。

[0225] 次いで、化合物 E T — 1 ( 5 0 m g ) を 2 ， 2 , 3 ， 3 —テ トラフル才ロ

プロパノール 1 0 m l に溶解させた溶液を用いて 1 5 0 0 r p m、 3 0 秒の

条件化でスピンコ一 卜 （膜厚約 2 0 n m ) し、 1 2 0 °C、 3 0 分間窒素下で

乾燥 し、電子輸送層 （E T L ) とした。



[0226] 基板を真空蒸着装置に取付け、真空槽を4 X 1 0 - 4 P a まで減圧 し、電子

注入層としてし i F を 2 n mで成膜 し、その後アルミニウム 1 1 0 n mを蒸

着 して陰極を形成 し、有機 E L 素子 2 0 1 を作製 した。

[0227] 《有機 E L 素子 2 0 2 の作製》

有機 E L 素子 2 0 1 の作製において、正孔注入層 （H I L ) を製膜 した後

、該正孔注入層上に、ポリエチレン （P E ) 6 O m g をクロ口ベンゼン 1 0

m I に溶解させた溶液を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でスピン

コ一卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 3 0 n mの中間層を設け

、次いで、正孔輸送層 （H T L ) を形成 した以外は同様にして、有機 E L 素

子 2 0 2 を作製 した。

[0228] 《有機 E L 素子 2 0 3 および 2 0 4 の作製》

有機 E L 素子 2 0 2 の作製において、 ？巳をそれぞれ4 0 9 、 2 0 m g

をクロ口ベンゼン 1 0 m I に溶解させた溶液を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6

0 秒の条件下でスピンコ一卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 2

O n m、 1 0 n mの中間層を形成 した以外は同様にして、有機 E L 素子 2 0

3 および 2 0 4 を作製 した。

[0229] 《有機 E L 素子 2 0 5 の作製》

有機 E L 素子 2 0 1 の作製において、正孔注入層を製膜する前に、基板を

窒素雰囲気下のグ口一プボックスへと移動 し、グロ一プボックス中で I _ 1

( 2 0 m g ) を 2 ， 2 , 3 ，3 ，3 _ ペンタフル才ロプロピル_ 1， 1， 2

， 2 —テ トラフル才ロェチルェ一テル 1 O m I に溶解させた溶液を用いて、

5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でスピンコ一卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒

素下で加熱 し膜厚 1 0 n mの中間層を形成 した以外は同様にして、有機 E L

素子 2 0 5 を作製 した。

[0230] 《有機 E L 素子 2 0 6 の作製》

有機 E L 素子 2 0 2 の作製において、 P E の代わりに、ポリフッ化ビニリ

デン （P V D F ) 6 0 m g を 2 ， 2 , 3 ，3 ，3 _ ペンタフル才ロプロピル

- , 1， , 2 —テ トラフル才ロェチルェ一テル 1 0 m I に溶解させた溶



液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C

、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 3 0 n mの中間層を形成 した以外は同様 に し

て、有機 E L 素子 2 0 6 を作製 した。

[0231 ] 《有機 E L 素子 2 0 7 および 2 0 8 の作製》

有機 E L 素子 2 0 6 の作製 において、ポ リフッ化 ビニ リデ ン （P V D F )

をそれぞれ 4 0 m g 、 2 0 m g を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロ

ピル _ 1 ， 1 ， , 2 —テ トラフル才 ロェチルェ一テル 1 0 m I に溶解 させ

た溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5

0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 2 0 n m、 1 0 n mの中間層を形成 した

以外は同様 に して、有機 E L 素子 2 0 7 および 2 0 8 を作製 した。

[0232] 《有機 E L 素子 2 0 9 の作製》

有機 E L 素子 2 0 6 の作製 において、ポ リフッ化 ビニ リデ ン （P V D F )

の代わ りに、 I — 2 ( 6 0 m g ) を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 —ペ ンタフル才 ロプ

口ピル — 1 ， 1 ， 2 ， 2 —テ トラフル才 ロェチルェ一テル 1 0 m I に溶解 さ

せた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1

5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 3 0 n mの中間層を形成 した以外は同

様 に して、有機 E L 素子 2 0 9 を作製 した。

[0233] 《有機 E L 素子 2 1 0 および 2 1 1 の作製》

有機 E L 素子 2 0 9 の作製 において、 I _ 2 をそれぞれ 4 O m g 、 2 0 m

g を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 _ ペ ンタフル才 ロプロピル _ 1 ， 1 ， 2 ， 2 —テ 卜

ラフル才 ロェチルエーテル 1 O m I に溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r

p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱

し膜厚 2 0 n m、 1 0 n mの中間層を形成 した以外は同様 に して、有機 E L

素子 2 0 および 2 を作製 した。

[0234] 《有機 E L 素子 2 1 2 の作製》

有機 E L 素子 2 0 6 の作製 において、ポ リフッ化 ビニ リデ ン （P V D F )

の代わ りに、 1 — 1 ( 6 0 m g ) を 2 ， 2 , 3 ， 3 ， 3 —ペ ンタフル才 ロプ

口ピル — 1 ， 1 ， 2 ， 2 —テ トラフル才 ロェチルェ一テル 1 0 m I に溶解 さ



せた溶液を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でスピンコ一卜し、 1

5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 3 0 n mの中間層を形成 した以外は同

様にして、有機 E L 素子 2 1 2 を作製 した。

[0235] 《有機 E L 素子 2 1 3 および 2 1 4 の作製》

有機 E L 素子 2 1 2 の作製において、 I _ 1 をそれぞれ4 0 m g、 2 0 m

g を2 ，2 , 3 ，3 ，3 _ ペンタフル才ロプロピル_ 1， 1，2 ，2 —テ 卜

ラフル才ロェチルエーテル 1 O m I に溶解させた溶液を用いて、 5 0 0 0 r

p m、 6 0 秒の条件下でスピンコ一卜し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱

し膜厚 2 0 n m、 1 0 n mの中間層を形成 した以外は同様にして、有機 E L

素子 2 3 および 2 4 を作製 した。

[0236] 《有機 E L 素子 2 0 1 ~ 2 1 4 の評価》

得られた有機 E L 素子 2 0 2 4 の各々について、実施例 1 と同様に

して、半減寿命及び半減輝度到達時電圧上昇の評価を行った。なお、半減寿

命の値は有機 E L 素子 2 0 1 の測定値を 1 0 0 とした場合の相対値で示 した

[0237]



表 3 か ら、複数の有機機能層 （例 えば、正孔注入層、正孔輸送層、発光層

、電子輸送層等）がウエ ッ トプロセスで作製 された有機 E L 素子においても



、 フッ化ポ リマ一を含有する中間層を設けた本発明の有機 E L 素子は、そう

ではない比較の有機 E L 素子に比べて、半減寿命 （％) が長 く、且つ、半減

輝度到達時の電圧上昇が抑制 されていることが明 らかである。

[0239] 実施例 4

《有機 E L 素子 2 5 の作製》

有機 E L 素子 2 4 の作製 において、正孔注入層 （H I L ) と正孔輸送層

( H T L ) との間に中間層を設けずに、正孔輸送層を製膜 した後 に、基板 を

窒素雰囲気下のグ口一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中で、該正

孔輸送層 （H T L ) 上 に、 1 — 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベ ンゼン 1 O m I に

溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜

し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層を設け、次い

で、発光層 （E M L ) を形成 した以外は同様 に して、有機 E L 素子 2 1 5 を

作製 した。

[0240] 《有機 E L 素子 2 1 6 の作製》

有機 E L 素子 2 1 5 の作製 において、正孔輸送層 （H T L ) と発光層 （E

M L ) との間に中間層を設けずに、発光層を製膜 した後 に、基板 を窒素雰囲

気下のグロ一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中で、該発光層 （E

M L ) 上 に、 1 — 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベ ンゼン 1 O m I に溶解 させた溶

液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜し、 1 5 0 °C

、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層を設け、次いで、電子輸送

層 （E T L ) を形成 した以外は同様 に して、有機 E L 素子 2 1 6 を作製 した

[0241 ] 《有機 E L 素子 2 1 7 の作製》

有機 E L 素子 2 1 4 の作製 において、正孔輸送層を製膜 した後 に、基板 を

窒素雰囲気下のグ口一プボ ックスへ と移動 し、 グロ一プボ ックス中で、該正

孔輸送層 （H T L ) 上 に、 1 — 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベ ンゼン 1 O m I に

溶解 させた溶液 を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でス ピンコ一 卜

し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n m の中間層を設け、次い



で、発光層 （E M L ) を形成 した以外は同様にして、有機 E L 素子 2 1 7 を

作製 した。

[0242] 《有機 E L 素子 2 1 8 の作製》

有機 E L 素子 2 1 7 の作製において、正孔輸送層 （H T L ) と発光層 （E

M L ) との間に中間層を設けずに、発光層を製膜 した後に、基板を窒素雰囲

気下のグロ一プボックスへと移動 し、グロ一プボックス中で、該発光層 （E

M L ) 上に、 1— 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベンゼン 1 O m I に溶解させた溶

液を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でスピンコ一 卜し、 1 5 0 °C

、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n mの中間層を設け、次いで、電子輸送

層 （E T L ) を形成 した以外は同様にして、有機 E L 素子 2 1 8 を作製 した

[0243] 《有機 E L 素子 2 1 9 の作製》

有機 E L 素子 2 1 5 の作製において、発光層 （E M L ) を製膜 した後に基

板を窒素雰囲気下のグ口一プボックスへと移動 し、グロ一プボックス中で、

該発光層 （E M L ) 上に、 1— 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベンゼン 1 O m I に

溶解させた溶液を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でスピンコ一 卜

し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n mの中間層を設け、次い

で、電子輸送層 （E T L ) を形成 した以外は同様にして、有機 E L 素子 2 1

9 を作製 した。

[0244] 《有機 E L 素子 2 2 0 の作製》

有機 E L 素子 2 1 7 の作製において、発光層 （E M L ) を製膜 した後に基

板を窒素雰囲気下のグ口一プボックスへと移動 し、グロ一プボックス中で、

該発光層 （E M L ) 上に、 1— 1 ( 2 O m g ) をクロ口ベンゼン 1 O m I に

溶解させた溶液を用いて、 5 0 0 0 r p m、 6 0 秒の条件下でスピンコ一 卜

し、 1 5 0 °C、 3 0 分間窒素下で加熱 し膜厚 1 0 n mの中間層を設け、次い

で、電子輸送層 （E T L ) を形成 した以外は同様にして、有機 E L 素子 2 2

0 を作製 した。

[0245] 《有機 E L 素子 2 1 5 2 2 0 の評価》



作製 した有機 E L 素子 2 5 ~ 2 2 0 について、実施例 1 と同様 に して、

半減寿命及び半減輝度到達時電圧上昇の評価 を行 った。 尚、半減寿命の値 は

有機 E L 素子 2 0 の測定値 を 1 0 0 と した場合の相対値で示 した。

[表4]

，



[0247] 表 4 から、複数の有機機能層 （例えば、正孔注入層、正孔輸送層、発光層

、電子輸送層等）がウエットプロセスで作製された素子においても、正孔輸

送層 （H T L ) と正孔注入層 （H I L ) との間以外に、中間層が挿入 した場

合でも本発明の効果が出ていることがわかる。

[0248] 更に、より顕著に効果が出ている例が正孔注入層から発光層の間に中間層

を設けたものであることもわかる。また、中間層が複数層ある構成において

も効果が得 られることが併せて明らかとなっている。

符号の説明
[0249] 1 0 1 有機 E L 素子

1 0 ガラスカバ一

0 5 陰極

1 0 6 有機 E L 層

1 0 7 透明電極付きガラス基板

0 8 窒素ガス

0 9 捕水剤



請求の範囲

[ 請求項 1 ] 基板上 に、陽極、及び陰極 と、両電極 に挟 まれた複数の有機機能層

とを有する有機 エ レク トロル ミネ ッセ ンス素子において、該複数の有

機機能層は、少な くとも正孔注入層 と、正孔輸送層および発光層 を有

し、かつ、該複数の有機機能層の任意の 2 つの有機機能層の間に少な

くとも 1 層のフッ化ポ リマ一を含有する中間層 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 2 ] 前記中間層の膜厚が 1 n m ~ 1 0 n m 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 ] 前記中間層が下記一般式 （a ) で示 される高分子材料 を含有するこ

とを特徴 とする請求項 1 または 2 に記載の有機 エ レク トロル ミネ ッセ

ンス素子。

[ 化 1 ]

(式 中、 1ぉょび 2 は、 アルキル基、 シクロアルキル基、 アル

ケニル基、 アルキニル基、芳香族炭化水素基、芳香族複素環基、複素

環基、 アル コキシ基、 シクロアル コキシ基、 ァ リ一ル才キシ基、 アル

キルチオ基、 シクロアルキルチオ基、 ァ リ一ルチオ基、 アル コキシ力

ルポニル基、 ァ リ一ル才キシカルボニル基、 スル ファモイル基、 ァシ

ル基、 ァシル才キシ基、 アミ ド基、 力ルバモイル基、 ウ レイ ド基、 ス

ル フィニル基、 アルキルスルホニル基、 ァ リ一ルスルホニル基 または

ヘテ ロァ リ一ルスルホニル基、 アミノ基、ハ ロゲ ン原子、 フッ化炭化

水素基、 シァノ基、ニ トロ基、 ヒ ドロキシ基、チ才一ル基、 シ リル基

、ホスホ ノ基か ら選ばれる少な くとも 1 種であ つて、少な くとも一方



は、酸素、窒素、硫黄のいずれかを 1 つ以上含む置換基 を表す。 n

は 1 0 ~ 1 0 0 0 0 の整数 を表す。）

[ 請求項4] 前記 中間層が下記一般式 （b ) で示 される高分子材料 を含有するこ

とを特徴 とする請求項 1 ~ 3 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。

[ 化2]

- -

(式 中、 X は少な くとも 1 つの酸素、窒素、硫黄のいずれかを 1 つ

以上含む、環状 ェ 一 テル、環状チ才ェ一テル、環状 ァザェ一テル、 ク

ラウンェ一テル、チアクラウンエーテル、 ァザ クラウンエーテルか ら

選ばれる少な くとも 1 種 の環状部分構造 を表す。 n 2 は 1 0 ~ 1 0 0

0 0 の整数 を表す。）

[ 請求項 5] 前記 中間層が、前記正孔注入層 と前記発光層 との間にあることを特

徴 とする請求項 1 ~ 4 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 6] 前記 中間層が、前記正孔注入層 と前記正孔輸送層の間にあることを

特徴 とする請求項 1 ~ 5 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。
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