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(57)【要約】
【課題】低電圧駆動、及び高効率かつ高輝度な光出力を可能にし、かつ耐久性のある有機
発光素子を提供する。
【解決手段】陽極と陰極と、該陽極と該陰極との間に挟持される有機化合物層と、から構
成され、該有機化合物層に、下記一般式［１］で示される縮合多環化合物が含まれること
を特徴とする、有機発光素子。

【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記一般式［１］で示されることを特徴とする、縮合多環化合物。
【化１】

（式［１］において、Ｒ1乃至Ｒ12は、それぞれ水素原子又は置換あるいは無置換のアル
キル基であり、それぞれ同じであっても異なっていてもよい。Ａｒ1及びＡｒ2は、それぞ
れ水素原子、置換あるいは無置換のアリール基又は置換あるいは無置換の複素環基であり
、それぞれ同じであっても異なっていてもよい。ただし、Ａｒ1及びＡｒ2のいずれかが置
換あるいは無置換のアリール基又は置換あるいは無置換の複素環基である。）
【請求項２】
　下記一般式［２］で示されることを特徴とする、請求項１に記載の縮合多環化合物。
【化２】

（式［２］において、Ａｒ1及びＡｒ2は、置換あるいは無置換のアリール基であり、それ
ぞれ同じであっても異なっていてもよい。）
【請求項３】
　陽極と陰極と、
　該陽極と該陰極との間に挟持される有機化合物層と、から構成され、
　該有機化合物層に、請求項１又は２に記載の縮合多環化合物が含まれることを特徴とす
る、有機発光素子。
【請求項４】
　前記縮合多環化合物が、ホールブロック層又は電子輸送層に含まれることを特徴とする
、請求項３に記載の有機発光素子。
【請求項５】
　請求項３又は４に記載の有機発光素子を搭載した画素が複数設けられており、
　さらに該有機発光素子に電気信号を供給する手段を有することを特徴とする、画像表示
装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、縮合多環化合物及びこれを用いた有機発光素子に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機発光素子は、陽極と陰極との間に蛍光性有機化合物を含む薄膜を挟持させてなる発
光素子である。また各電極から電子及びホール（正孔）を注入することにより、蛍光性化
合物の励起子を生成させ、この励起子が基底状態に戻る際に有機発光素子は光を放出する
。



(3) JP 2011-236158 A 2011.11.24

10

20

30

40

【０００３】
　有機発光素子における最近の進歩は著しく、その特徴は、低印加電圧で高輝度、発光波
長の多様性、高速応答性、薄型、軽量の発光デバイス化が可能であることが挙げられる。
このことから、有機発光素子は広汎な用途への可能性を示唆している。
【０００４】
　しかしながら、現状ではまだ改善の余地がある。具体的には、実用化を考える上で更な
る高輝度の光出力あるいは高い光変換効率が必要となるからである。また、長時間の使用
による経時変化や酸素を含む雰囲気気体や湿気等による劣化等の耐久性の面において改善
が必要である。さらに携帯機器用ディスプレイ等への応用を考えた場合は、素子自体の消
費電力が低いことが必要となる。特に、電子注入層や電子輸送層の構成材料である電子注
入輸送材料は、有機発光素子の駆動電圧、発光効率及び寿命に影響を与えるため、精力的
に研究開発が行われている。しかし、現在のところ上記の問題が十分解決されたとはいえ
ない状況である。また素子をフルカラーのディスプレイの構成部材として使用する場合、
青色画素の劣化が最も早く進行するため、青色発光素子の高効率化、長寿命化を実現する
ための材料が求められている。
【０００５】
　上記の課題を解決する方法の１つとして、アントラセン骨格を有する有機化合物が提案
され、この有機化合物を有機発光素子の電子輸送層の構成材料として使用する試みがなさ
れている（特許文献１乃至３参照）。ただし、発光色相や効率や輝度や耐久性といった観
点からさらなる改善が必要である。
【０００６】
　一方、フェナントレン構造を有する化合物やピセンを有機薄膜トランジスタ材料として
用いる試みもなされている（特許文献４及び非特許文献１参照）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】国際公開第２００７／０６４４９３号
【特許文献２】国際公開第２００７／１２７０６９号
【特許文献３】国際公開第２００７／１３０２６３号
【特許文献４】国際公開第２００８／０５９８１６号
【非特許文献】
【０００８】
【非特許文献１】Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｓｏｃ
ｉｅｔｙ，１３０，１０４７０－１０４７１（２００８）
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は、上記課題を解決するためになされるものであり、その目的は、低電圧駆動、
及び高効率かつ高輝度な光出力を可能にし、かつ耐久性のある有機発光素子を提供するこ
とにある。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明の縮合多環化合物は、下記一般式［１］で示されることを特徴とする。
【００１１】
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【化１】

（式［１］において、Ｒ1乃至Ｒ12は、それぞれ水素原子又は置換あるいは無置換のアル
キル基であり、それぞれ同じであっても異なっていてもよい。Ａｒ1及びＡｒ2は、それぞ
れ水素原子、置換あるいは無置換のアリール基又は置換あるいは無置換の複素環基であり
、それぞれ同じであっても異なっていてもよい。ただし、Ａｒ1及びＡｒ2のいずれかが置
換あるいは無置換のアリール基又は置換あるいは無置換の複素環基である。）
【発明の効果】
【００１２】
　本発明の縮合多環化合物は、電子輸送性が高く、かつ安定性の高い化合物である。この
ため本発明によれば、低電圧駆動、及び高効率かつ高輝度な光出力を可能にし、かつ耐久
性のある有機発光素子を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１３】
【図１】本発明の有機発光素子と、この有機発光素子に接続するスイッチング素子の一例
であるＴＦＴ素子とを示した断面模式図である。
【発明を実施するための形態】
【００１４】
　以下、本発明に関して詳細に説明する。まず本発明の縮合多環化合物について説明する
。本発明の縮合多環化合物は、下記一般式［１］で示される化合物である。
【００１５】
【化２】

（式［１］において、Ｒ1乃至Ｒ12は、それぞれ水素原子又は置換あるいは無置換のアル
キル基であり、それぞれ同じであっても異なっていてもよい。Ａｒ1及びＡｒ2は、それぞ
れ水素原子、置換あるいは無置換のアリール基又は置換あるいは無置換の複素環基であり
、それぞれ同じであっても異なっていてもよい。ただし、Ａｒ1及びＡｒ2のいずれかが置
換あるいは無置換のアリール基又は置換あるいは無置換の複素環基である。）
【００１６】
　以下に、式［１］中に示されている置換基について詳細に説明する。
【００１７】
　Ｒ1乃至Ｒ12で表されるアルキル基として、メチル基、エチル基、ノルマルプロピル基
、イソプロピル基、ノルマルブチル基、ターシャリーブチル基、セカンダリーブチル基、
オクチル基、１－アダマンチル基、２－アダマンチル基等が挙げられるが、もちろんこれ
らに限定されるものではない。
【００１８】
　上記アルキル基がさらに有してもよい置換基として、フェニル基、ビフェニル基、ナフ
チル基、９，９－ジメチルフルオレニル基等のアリール基、ピリジル基、ピロリル基等の
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複素環基、ジメチルアミノ基、ジエチルアミノ基、ジベンジルアミノ基、ジフェニルアミ
ノ基、ジトリルアミノ基等の置換アミノ基、メトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基等の
アルコキシ基、フェノキシ基等のアリールオキシ基、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素等のハ
ロゲン原子、シアノ基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００１９】
　Ａｒ1及びＡｒ2で表されるアリール基として、フェニル基、ナフチル基、アントリル基
、フェナントリル基、インデニル基、ビフェニル基、ターフェニル基、フルオレニル基、
ピレニル基、アセナフテニル基、フルオランテニル基、ベンゾフルオランテニル基、トリ
フェニレニル基、クリセニル基、ペリレニル基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定
されるものではない。
【００２０】
　Ａｒ1及びＡｒ2で表される複素環基として、ピリジル基、キノリル基、オキサゾリル基
、オキサジアゾリル基、チアゾリル基、チアジアゾリル基、カルバゾリル基、アクリジニ
ル基、フェナントロリル基、チエニル基、ピリミジニル基、ビピリジル基、ターチエニル
基、キノキサリニル基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００２１】
　上記アリール基及び当該複素環基がさらに有してもよい置換基として、メチル基、エチ
ル基、プロピル基、ターシャリーブチル基等のアルキル基、ベンジル基等のアラルキル基
、フェニル基、ビフェニル基、ナフチル基、９，９－ジメチルフルオレニル基等のアリー
ル基、ピリジル基、ピロリル基、カルバゾリル基等の複素環基、ジメチルアミノ基、ジエ
チルアミノ基、ジベンジルアミノ基、ジフェニルアミノ基、ジトリルアミノ基、ナフチル
フェニルアミノ基等の置換アミノ基、メトキシ基、エトキシ基、プロポキシ基等のアルコ
キシ基、フェノキシ基等のアリールオキシ基、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素等のハロゲン
原子、シアノ基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００２２】
　式［１］で示される縮合多環化合物は、好ましくは、下記一般式［２］で示される化合
物である。
【００２３】

【化３】

（式［２］において、Ａｒ1及びＡｒ2は、置換あるいは無置換のアリール基であり、それ
ぞれ同じであっても異なっていてもよい。）
　以下に、式［２］中に示されている置換基について詳細に説明する。
【００２４】
　Ａｒ1及びＡｒ2で表されるアリール基として、フェニル基、ナフチル基、フェナントレ
ニル基、ピレニル基、フルオレニル基、フルオランテニル基等が挙げられるが、もちろん
これらに限定されるものではない。
【００２５】
　上記アリール基がさらに有してもよい置換基として、メチル基、エチル基、ｎ－プロピ
ル基、イソプロピル基、ｎ－ブチル基、イソブチル基、ｓｅｃ－ブチル基、ｔｅｒｔ－ブ
チル基等のアルキル基等が挙げられるが、もちろんこれらに限定されるものではない。
【００２６】
　尚、式［２］中に示されているＡｒ1及びＡｒ2は、好ましくは、同一の置換基である。
【００２７】
　一般に、複素環化合物では骨格を構成する炭素原子とヘテロ原子との電気陰性度がそれ
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ぞれ異なるため、骨格内に電荷の偏りが生じやすい。そのため複素環化合物は、芳香族炭
化水素化合物と比較して化学反応性に富み、ホール又は電子を受容した状態において化学
的に不安定になる場合がある。従って、本発明において、式［１］の縮合多環化合物の化
学的安定性をより向上させるためには、Ａｒ1及びＡｒ2のうち少なくとも１つを、置換あ
るいは無置換のアリール基にすることが望ましい。
【００２８】
　ところで、有機発光素子の構成材料には、材料を高純度化するための精製方法として昇
華精製を利用できること、及び有機化合物層を形成する方法である真空蒸着法を利用でき
ることが要求される。ここで昇華及び真空蒸着を行う際には、１０-3Ｐａ程度の高真空下
において、有機発光素子の構成材料が３００℃以上の温度にさらされることになる。この
とき有機発光素子の構成材料の分子量が１０００以上である場合、材料自体がより高い温
度条件にさらされることになる。そうすると、材料自体が熱分解する可能性があり所望の
物性が得られなくなることがある。従って、有機発光素子の構成材料として使用される本
発明の縮合多環化合物は、分子量が１０００以下であることが好ましい。
【００２９】
　本発明による縮合多環化合物の特長を以下に説明する。まず第１に、縮合環数とキャリ
ア移動について述べる。そして第２に、縮合環数とエネルギーギャップについて述べる。
そして第３に、置換基を導入する位置と種類について述べる。
【００３０】
　（１）縮合環数とキャリア移動について
　本発明の縮合多環化合物は、５個のベンゼン環が縮合したピセンを基本骨格とする化合
物である。ここでピセンは、ナフタレン、フルオレン、アントラセンといった一般的に有
機発光素子に多用される３環以下の縮合多環化合物よりもπ共役平面が大きい化合物であ
る。従って、本発明の縮合多環化合物を薄膜状態にすると、分子同士の重なりが生じやす
いのでπ電子の相互作用を通じたキャリア移動が起こりやすくなる。即ち、本発明の縮合
多環化合物からなる薄膜は高いキャリア移動度を有する。このことから本発明の縮合多環
化合物をキャリア注入・輸送層の構成材料として用いることで、有機発光素子の駆動電圧
の低電圧化が可能となる。
【００３１】
　（２）縮合環数とエネルギーギャップについて
　ピセンは、ベンゼン環をジグザグに縮合してなる化合物であるため、分子全体に共役が
広がらずエネルギーギャップが大きい。またピセンは、薄膜状態におけるエネルギーギャ
ップが３．３ｅＶ（３７６ｎｍ）であり（非特許文献１参照。）、ベンゼン環を直線状に
縮合してなる５環のペンタセンが紫～黒色を呈するのとは対照的である。このことから、
本発明の縮合多環化合物は、Ａｒ1及びＡｒ2として適切な置換基を選択すれば青色領域の
エネルギーギャップである２．８８ｅＶ（４３０ｎｍ）に近付けることが可能になる。
【００３２】
　一般にディスプレイの構成部材として青色発光の有機発光素子（青色発光素子）を用い
る場合、この青色発光素子に含まれる青色発光材料は、発光ピークが４３０ｎｍ～４８０
ｎｍの範囲にある。このため、素子を構成する発光層に含まれるホストは当然のことなが
ら、キャリア注入・輸送性材料についても、その吸収スペクトルが４３０ｎｍ以下にのみ
存在しなくてはならない。仮に、４３０ｎｍを超えた領域に吸収スペクトルがある材料が
存在すると、発光層で生じた青色発光をその材料が吸収してしまう。さらに、発光層に含
まれる励起子（エキシトン）の励起エネルギーが共鳴的に、かつ効率よく隣接キャリア輸
送層へ移動して、発光効率の著しい低下を招いてしまう。
【００３３】
　上述した事項を考慮したときに、本発明の縮合多環化合物は、縮合環の数の増加による
キャリア移動度の向上と、青色発光素子の構成材料に適したエネルギーギャップの保持と
を両立した優れた特性を有する化合物であるといえる。
【００３４】
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　（３）置換基を導入する位置と種類について
　まず材料の安定性の観点から考察すると、本発明の縮合多環化合物は、基本骨格である
ピセン骨格において、５位及び８位の電子密度が最も高く、これらの位置において求電子
反応に対する活性が高い。ここでピセン骨格中の５位及び８位の炭素原子に水素原子が結
合している（置換基がない）場合、一重項酸素分子等の求電子反応（酸化反応）により化
合物自体が分解する可能性がある。そこで、これらの位置のいずれかにｓｐ2炭素同士の
安定な結合を形成させると化合物自体の化学的安定性を高めることができる。ここでピセ
ン骨格中の５位及び８位のいずれかにｓｐ2炭素同士の安定な結合を形成する具体的方法
として、これらの位置にアリール基又は複素環基を導入するという方法がある。
【００３５】
　一方で、縮合多環化合物にアリール基や複素環基、アルキル基を導入することは、化学
反応性の高い部分を保護する効果の他に、有機発光素子を作製する際の蒸着安定性や薄膜
状態における結晶化抑制に対して大きな効果がある。従って、本発明の縮合多環化合物に
おいても、アリール基又は複素環基が導入されるピセン骨格中の５位、８位以外の位置に
アルキル基を導入することで上記の効果が得られる。また同時に、アルキル基の電子供与
性を利用してＨＯＭＯ及びＬＵＭＯ準位を調節することも可能である。
【００３６】
　以上を考慮すると、材料自体の安定性やエネルギーギャップ、蒸着安定性、非晶質薄膜
保持性の観点から考慮すると、式［１］中で示されている置換基のうちＲ1乃至Ｒ12は、
それぞれ水素原子又は置換あるいは無置換のアルキル基であるのが望ましい。一方、Ａｒ

1及びＡｒ2は、少なくとも１つが置換あるいは無置換のアリール基又は置換あるいは無置
換の複素環基であることが望ましい。
【００３７】
　ここで素子を構成する材料に特段の熱的及び化学的安定性を要求する場合、ピセン骨格
に導入する置換基は、安定なｓｐ2炭素同士によってもたらされる結合を形成する置換基
に限定するのが望ましい。従って、本発明の縮合多環化合物は、好ましくは、式［２］に
示される化合物であり、特に好ましくは、式［２］に示される化合物のうちＡｒ1とＡｒ2

とが同一置換基である化合物である。
【００３８】
　本発明の縮合多環化合物の具体例を以下に挙げる。ただし、本発明はもちろんこれらに
限定されるものではない。
【００３９】
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【化４】

【００４０】
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【化５】

【００４１】
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【化６】

【００４２】
　次に、本発明の有機発光素子を説明する。
【００４３】
　本発明の有機発光素子は、陽極と陰極と、該陽極と該陰極との間に挟持される有機化合
物層と、から構成される。好ましくは、陽極及び陰極のいずれかが発光色に対して透明あ
るいは半透明（透過率がおよそ５０％）である。
【００４４】
　本発明の有機発光素子は、ホール輸送材料のキャリア移動度とのバランスや、発光層に
含まれるホストと電子輸送材料とのＨＯＭＯ準位差及びＬＵＭＯ準位差を考慮して、有機
発光素子が最も優れた特性を示すように層構成及び構成材料が適宜選択される。
【００４５】
　本発明の有機発光素子の具体的な構成例を以下に示す。ただし、以下に示す具体例はあ
くまでもごく基本的な素子構成であり、本発明はこれに限定されるものではない。
（１）陽極／発光層／陰極
（２）陽極／ホール輸送層／電子輸送層／陰極
（３）陽極／ホール輸送層／発光層／電子輸送層／陰極
（４）陽極／ホール注入層／ホール輸送層／発光層／電子輸送層／陰極
（５）陽極／ホール注入層／ホール輸送層／発光層／電子輸送層／電子注入層／陰極
（６）陽極／ホール輸送層／発光層／ホール・エキシトンブロッキング層／電子輸送層／
電子注入層／陰極
【００４６】
　また上記（１）乃至（６）に示される構成の他、電極と有機化合物層と界面に絶縁性層
、接着層又は干渉層を設ける、電子輸送層もしくはホール輸送層がイオン化ポテンシャル
の異なる２層から構成される等の多様な層構成をとることができる。
【００４７】
　本発明の有機発光素子は、素子を構成する有機化合物層に、本発明の縮合多環化合物が
含まれる。好ましくは、発光層と電子注入（輸送）層の間に存在する電子輸送性層、具体
的には、電子輸送層又はホールブロック層に本発明の縮合多環化合物が含まれる。より好
ましくは、ホールブロック層に本発明の縮合多環化合物が含まれる。
　本発明において、ホールブロック層は、本発明の縮合多環化合物のみで構成されていて
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もよいが、本発明の縮合多環化合物と電子注入（輸送）材料とで構成されていてもよい。
従って、本発明の縮合多環化合物は、後述する種々の有機又は無機材料と組み合わせるこ
とでホストやゲスト、キャリア注入輸送材料、キャリアブロック材料として用いることが
できる。中でも、複素環化合物や金属錯体等といった酸化反応に弱い材料を電子注入輸送
材料として用いている有機発光素子において、本発明の縮合多環化合物をホールブロック
材料として用いると長寿命化及び高効率化において効果が高く、特に好ましい。これは発
光層内にホールが閉じ込められ発光効率が高くなるとともに、ホールによる電子注入輸送
材料の劣化が抑制されるためである。
【００４８】
　本発明の有機発光素子においては、本発明の縮合多環化合物以外にも、必要に応じて従
来公知の化合物を併用して使用することができる。具体的には、下記に示される化合物を
使用することができる。
（ａ）低分子系及び高分子系のホール注入性化合物・ホール輸送性化合物
（ｂ）発光層のホストとなるホスト化合物
（ｃ）発光層のゲストとなる発光性化合物
（ｄ）電子注入性化合物・電子輸送性化合物
【００４９】
　以下にこれらの化合物例を挙げる。
【００５０】
　ホール注入性化合物・ホール輸送性化合物としては、ホール移動度が高い材料であるこ
とが好ましい。正孔注入性能又は正孔輸送性能を有する低分子系材料・高分子系材料とし
ては、トリアリールアミン誘導体、フェニレンジアミン誘導体、スチルベン誘導体、フタ
ロシアニン誘導体、ポルフィリン誘導体、ポリ（ビニルカルバゾール）、ポリ（チオフェ
ン）、その他導電性高分子が挙げられる。ただし本発明はこれらに限定されるものではな
い。
【００５１】
　本発明の縮合多環化合物は、発光層のゲストとして使用することもできる。この場合、
対応するホストとして、下記表１に示されている化合物が挙げられる。
【００５２】
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【表１】

【００５３】
　さらに上記表１に示されている化合物の他に、縮合環化合物（例えば、フルオレン誘導
体、ナフタレン誘導体、アントラセン誘導体、ピレン誘導体、カルバゾール誘導体、キノ
キサリン誘導体、キノリン誘導体等）、トリス（８－キノリノラート）アルミニウム等の
有機アルミニウム錯体、有機亜鉛錯体、及びトリフェニルアミン誘導体、ポリ（フルオレ
ン）誘導体、ポリ（フェニレン）誘導体等の高分子誘導体が挙げられる。ただし本発明は
これらに限定されるものではない。本発明の縮合多環化合物は、発光層のホストとして使
用することもできる。この場合、対応するゲストとしては、縮合環芳香族化合物（例えば
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ナフタレン誘導体、フェナントレン誘導体、フルオレン誘導体、ピレン誘導体、フルオラ
ンテン誘導体、ベンゾフルオランテン誘導体、テトラセン誘導体、コロネン誘導体、クリ
セン誘導体、ペリレン誘導体、９，１０－ジフェニルアントラセン誘導体、ルブレン等）
、キナクリドン誘導体、アクリドン誘導体、クマリン誘導体、ピラン誘導体、ナイルレッ
ド、ピラジン誘導体、ベンゾイミダゾール誘導体、スチルベン誘導体、有機金属錯体（例
えば、トリス（８－キノリノラート）アルミニウム等の有機アルミニウム錯体、有機ベリ
リウム錯体）及びポリ（フルオレン）誘導体、ポリ（フェニレン）誘導体等の高分子誘導
体が挙げられる。ただし本発明はこれらに限定されるものではない。
【００５４】
　尚、本発明の有機発光素子において、本発明の縮合多環化合物が発光層以外に含まれる
場合でも上記のホスト及びゲストを適宜組み合わせて使用することができる。
【００５５】
　電子注入性化合物・電子輸送性化合物としては、ホール注入性化合物・ホール輸送性化
合物のホール移動度とのバランス等を考慮しながら適宜選択される。電子注入性能あるい
は電子輸送性能を有する化合物としては、オキサジアゾール誘導体、オキサゾール誘導体
、ピラジン誘導体、トリアゾール誘導体、トリアジン誘導体、キノリン誘導体、キノキサ
リン誘導体、フェナントロリン誘導体、有機アルミニウム錯体等が挙げられるが、もちろ
んこれらに限定されるものではない。
【００５６】
　陽極の構成材料は、仕事関数がなるべく大きいものがよい。例えば、金、白金、銀、銅
、ニッケル、パラジウム、コバルト、セレン、バナジウム、タングステン等の金属単体あ
るいはこれら金属単体を複数組み合わせた合金、酸化錫、酸化亜鉛、酸化インジウム、酸
化錫インジウム（ＩＴＯ）、酸化亜鉛インジウム等の金属酸化物が挙げられる。また、ポ
リアニリン、ポリピロール、ポリチオフェン等の導電性ポリマーでもよい。これらの電極
物質は一種類を単独で使用してもよいし複数種を併用して使用してもよい。また、陽極は
一層で構成されていてもよいし、複数の層で構成されていてもよい。
【００５７】
　一方、陰極の構成材料は、仕事関数の小さいものがよい。例えば、リチウム等のアルカ
リ金属、カルシウム等のアルカリ土類金属、アルミニウム、チタニウム、マンガン、銀、
鉛、クロム等の金属単体が挙げられる。あるいはこれら金属単体を複数組み合わせた合金
も使用することができる。例えば、マグネシウム－銀、アルミニウム－リチウム、アルミ
ニウム－マグネシウム等が使用できる。酸化錫インジウム（ＩＴＯ）等の金属酸化物の利
用も可能である。これらの電極物質は一種類を単独で使用してもよいし、複数種を併用し
て使用してもよい。また、陰極は一層で構成されていてもよいし、複数の層で構成されて
いてもよい。
【００５８】
　本発明の有機発光素子において、本発明の縮合多環化合物が含まれる層及びその他の有
機化合物からなる層は、以下に示す方法により形成される。一般的には真空蒸着法、イオ
ン化蒸着法、スパッタリング、プラズマあるいは、適当な溶媒に溶解させて公知の塗布法
（例えば、スピンコーティング、ディッピング、キャスト法、ＬＢ法、インクジェット法
等）により薄膜を形成する。ここで真空蒸着法や溶液塗布法等によって層を形成すると、
結晶化等が起こりにくく経時安定性に優れる。また塗布法で成膜する場合は、適当なバイ
ンダー樹脂と組み合わせて膜を形成することもできる。
【００５９】
　上記バインダー樹脂としては、ポリビニルカルバゾール樹脂、ポリカーボネート樹脂、
ポリエステル樹脂、ＡＢＳ樹脂、アクリル樹脂、ポリイミド樹脂、フェノール樹脂、エポ
キシ樹脂、シリコーン樹脂、尿素樹脂等が挙げられるが、これらに限定されるものではな
い。また、これらバインダー樹脂は、ホモポリマー又は共重合体として１種単独で使用し
てもよいし、２種以上を混合して使用してもよい。さらに必要に応じて、公知の可塑剤、
酸化防止剤、紫外線吸収剤等の添加剤を併用してもよい。
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【００６０】
　本発明の有機発光素子は、表示装置や照明装置に用いることができる。他にも電子写真
方式の画像形成装置の露光光源や液晶表示装置のバックライト等がある。
【００６１】
　表示装置は本実施形態に係る有機発光素子を表示部に有する。この表示部には画素が複
数設けられている。この画素には本発明の有機発光素子が搭載されている。またこの画素
には本発明の有機発光素子の発光輝度を制御するためのスイッチング素子（有機発光素子
に電気信号を供給する手段）の一例としてＴＦＴ素子が備えられている。そしてこの有機
発光素子の陽極又は陰極とＴＦＴ素子のドレイン電極又はソース電極とが接続されている
。表示装置はＰＣ等の画像表示装置として用いることができる。
【００６２】
　表示装置は、エリアＣＣＤ、リニアＣＣＤ、メモリーカード等からの情報を入力する画
像入力部を有し、入力された画像を表示部に出力する画像出力装置でもよい。また、撮像
装置やインクジェットプリンタが有する表示部として、外部から入力された画像情報に基
づいて画像を表示する画像出力機能と操作パネルとして画像への加工情報を入力する入力
機能との両方を有していてもよい。また表示装置はマルチファンクションプリンタの表示
部に用いられてもよい。
【００６３】
　次に、本実施形態に係る有機発光素子を使用した表示装置について図面を参照しながら
説明する。
【００６４】
　図１は、本発明の有機発光素子と、この有機発光素子に接続するスイッチング素子の一
例であるＴＦＴ素子とを示した断面模式図である。図１の表示装置では有機発光素子とＴ
ＦＴ素子との組が２組図示されている。ＴＦＴ基板の製造工程の一例を示しながら、構造
の詳細を以下に説明する。図１の表示装置２０を製造する際には、まずガラス等の基板１
上に、上部に作られる部材（ＴＦＴ又は有機化合物層）を保護するための防湿膜２がコー
トされる。防湿膜２を構成する材料として、酸化ケイ素又は酸化ケイ素と窒化ケイ素との
複合体等が用いられる。次に、スパッタリングによりＣｒ等の金属を製膜することで、所
定の回路形状にパターニングしてゲート電極３を形成する。続いて、酸化シリコン等をプ
ラズマＣＶＤ法又は触媒化学気相成長法（ｃａｔ－ＣＶＤ法）等により製膜し、パターニ
ングしてゲート絶縁膜４を形成する。次に、プラズマＣＶＤ法等により（場合によっては
２９０℃以上の温度でアニールして）シリコン膜を製膜し、回路形状に従ってパターニン
グすることで半導体層５を形成する。
【００６５】
　さらに、この半導体膜５にドレイン電極６とソース電極７を設けることでＴＦＴ素子８
を作製し、１つの画素を構成する回路を形成する。次に、このＴＦＴ素子８の上部に絶縁
膜９を形成する。次に、コンタクトホール（スルーホール）１０を、金属からなる有機電
界発光素子用の陽極１１とソース電極７が接続するように形成する。
【００６６】
　この陽極１１の上に、多層あるいは単層の有機化合物層１２と、陰極１３を順次積層す
ることにより、表示装置２０を得ることができる。このとき、有機電界発光素子の劣化を
防ぐために第一の保護層１４や第二の保護層１５を設けてもよい。本発明の有機電界発光
素子を使用した表示装置を駆動することにより、良好な画質で、長時間表示にも安定な表
示が可能になる。
【００６７】
　尚、上記の表示装置は、スイッチング素子に特に限定はなく、単結晶シリコン基板やＭ
ＩＭ素子、ａ－Ｓｉ型等でも容易に応用することができる。
【実施例】
【００６８】
　［実施例１］例示化合物１－１の製造方法
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　以下に説明する方法により例示化合物１－１を製造した。
【００６９】
【化７】

【００７０】
　（１）中間体化合物１の合成
　まず２－ヒドロキシ－１－ナフトアルデヒド５．００ｇ（２９．０ｍｍｏｌ）をピリジ
ン２０ｍｌに溶解した。次に、反応溶液を氷冷した後、この温度（氷温下）で、反応溶液
中にトリフルオロメタンスルホン酸無水物５．７１ｍｌ（３４．８ｍｍｏｌ）を滴下した
。次に、反応溶液を室温に戻し、この温度（室温）で２時間撹拌した。次に、水、トルエ
ン及び酢酸エチルを加え、溶媒抽出により有機層を水層から分離した。次に、有機層を飽
和食塩水で洗浄した後、硫酸ナトリウムで乾燥させた。次に、溶媒を減圧留去することで
粗生成物を得た。次に、この粗生成物をシリカゲルカラムクロマトグラフィー（展開溶媒
：クロロホルム／ヘプタン＝２／１）で精製することで粘体状の中間体化合物１を３．７
８ｇ（収率４２％）得た。
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【００７１】
　（２）中間体化合物２の合成
　まず窒素雰囲気下、反応容器に以下の化合物を仕込んだ。
中間体化合物１：６．００ｇ（１９．７ｍｍｏｌ）
ビス（ピナコラト）ジボロン：３．００ｇ（１１．８ｍｍｏｌ）
Ｐｄ（ＰＰｈ3）2Ｃｌ2：０．６９１ｇ（０．９８５ｍｍｏｌ）
炭酸カリウム：３．００ｇ（２１．７ｍｍｏｌ）
１，４－ジオキサン（３０ｍｌ）
【００７２】
　次に、反応溶液を９０℃に加熱したシリコーンオイルバス上で加熱しながら４時間攪拌
した。次に、反応溶液を室温まで冷却した後、水、トルエン及び酢酸エチルを加え、溶媒
抽出により有機層を水層から分離した。次に、有機層を飽和食塩水で洗浄した後、硫酸ナ
トリウムで乾燥させた。次に、溶媒を減圧留去することで粗生成物を得た。次に、この粗
生成物を、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（展開溶媒：クロロホルム／ヘプタン＝
３／１）で精製することにより中間体化合物２を２．７６ｇ（収率９０％）得た。
【００７３】
　（３）ピセンの合成
　まず中間体化合物２（２．７４ｇ、８．８３ｍｍｏｌ）を酢酸１４０ｍｌに加熱溶解さ
せた。次に、反応溶液を還流させながら、この反応溶液中にヒドラジン一水和物０．５５
２ｇ（１１．０ｍｍｏｌ）と酢酸５０ｍｌとの混合した混合溶液を滴下した。滴下終了後
、反応溶液を還流させながらさらに２時間撹拌した。次に、反応溶液を室温まで冷却した
後、析出してきた結晶をろ過、乾燥することにより、ピセンを２．０５ｇ（収率８３％）
得た。
【００７４】
　（４）中間体化合物３の合成
　まずピセン０．１００ｇ（０．３５９ｍｍｏｌ）をニトロベンゼン２ｍｌに縣濁させた
。次に、室温で、ニトロベンゼン１０ｍｌと臭素０．１ｍｌとを混合した混合溶液のうち
４ｍｌ（臭素：０．７９ｍｍｏｌ）を反応溶液中に滴下した。次に、反応溶液を１００℃
に加熱したシリコーンオイルバス上で加熱しながら２時間攪拌した。次に、反応溶液を室
温まで冷却した後、析出してきた結晶をろ過、乾燥することにより、中間体化合物３を７
４．０ｍｇ（収率４７％）得た。
【００７５】
　（５）例示化合物１－１の合成
　窒素雰囲気下、反応容器に以下の化合物を仕込み、トルエン３ｍｌに加熱溶解させた。
中間体化合物３：０．０７０ｇ（０．１６０ｍｍｏｌ）
２－ナフタレンボロン酸：０．０８２８ｇ（０．４８１ｍｍｏｌ）
Ｐｄ（ＰＰｈ3）2Ｃｌ2：０．０１１２ｇ（０．０１６ｍｍｏｌ）
【００７６】
　次に、炭酸カリウム０．１３３ｇ（０．９６ｍｍｏｌ）と蒸留水０．５ｍｌとを混合し
て調製した水溶液を反応溶液に加えた後、この反応溶液を９０℃に加熱したシリコーンオ
イルバス上で加熱しながら１２時間攪拌した。次に、反応溶液を室温まで冷却した後、析
出してきた固体をろ過、乾燥することで粗生成物を得た。次に、この粗生成物を、シリカ
ゲルカラムクロマトグラフィー（展開溶媒：クロロホルム／ヘプタン＝１／３）で精製す
ることで白色の固体を得た。さらに、この固体を１２０℃で真空乾燥した後、昇華精製を
行うことにより、例示化合物１－１を０．０６５ｇ（収率７７％）得た。
【００７７】
　ＭＡＬＤＩ－ＴＯＦ　ＭＳ（マトリックス支援レーザー脱離イオン化－飛行時間型質量
分析）によりこの化合物のＭ+である５３０．２を確認した。
【００７８】
　さらに、1Ｈ－ＮＭＲ測定によりこの化合物の構造を確認した。
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【００７９】
　1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3，５００ＭＨｚ）　δ（ｐｐｍ）：９．０６（２Ｈ，ｓ），９
．０１（２Ｈ，ｄ），８．８０（２Ｈ，ｓ），８．１１（２Ｈ，ｓ），８．０６（２Ｈ，
ｄ），７．９９（２Ｈ，ｄ），７．９６－７．９２（４Ｈ，ｍ），７．７９（２Ｈ，ｔ）
，７．７５（２Ｈ，ｄｄ），７．６１（２Ｈ，ｔ），７．５６－７．５３（４Ｈ，ｍ）
【００８０】
　［エネルギー準位の評価］
　次に、本実施例で得られた化合物について、エネルギー準位の観点から考察した。具体
的には、例示化合物１－１について、以下に示す方法により薄膜（スピンコート膜）を作
製し、エネルギーギャップ、ＨＯＭＯ及びＬＵＭＯ準位を測定した。
【００８１】
　まず例示化合物１－１とテトラヒドロフラン（ＴＨＦ）とを混合し、濃度が０．１重量
％のＴＨＦ溶液を調製した。次に、この溶液をガラス板上に滴下し、最初に回転数５００
ＲＰＭで１０秒、次に、回転数１０００ＲＰＭで４０秒スピンコートを行い、薄膜（スピ
ンコート膜）を形成した。
【００８２】
　上記薄膜について、理研計器製ＡＣ－２を用いてイオン化ポテンシャルを測定し、得ら
れた値に負の符号をつけたものをその化合物のＨＯＭＯ準位とした。次に、日本分光製Ｖ
－５６０により上記薄膜の吸収スペクトルを測定し、エネルギーギャップを算出した。尚
、エネルギーギャップは、具体的には、吸収スペクトルの長波長側吸収端に接線を引き、
その接線と波長軸が交わった点における波長のエネルギーとして算出した。さらに、ＨＯ
ＭＯ準位にエネルギーギャップを足し合わせた値をＬＵＭＯ準位とした。
【００８３】
　測定の結果、例示化合物１－１のエネルギーギャップは３．０５ｅＶ（４０７ｎｍ）で
あった。このエネルギーギャップは、青色発光素子におけるホスト材料やキャリア注入輸
送材料として適した値である。
【００８４】
　また例示化合物１－１のＨＯＭＯ及びＬＵＭＯは、それぞれ－５．８５ｅＶ、－２．８
０ｅＶであり、両準位とも有機発光素子において利用可能な範囲にあることが分かった
【００８５】
　［実施例２］
　基板上に、陽極と、ホール輸送層と、発光層と、ホールブロック層と、電子輸送層と、
電子注入層と、陰極とがこの順で積層されてなる有機発光素子を以下に示す方法で作製し
た。
【００８６】
　ガラス基板上に、スパッタ法により、酸化錫インジウム（ＩＴＯ）を成膜して陽極を形
成した。このとき陽極の膜厚を１２０ｎｍとした。次に、この陽極が形成されている基板
を、アセトン、イソプロピルアルコール（ＩＰＡ）で順次超音波洗浄し、次いで純水で洗
浄後乾燥した。さらに、ＵＶ／オゾン洗浄した。以上のようにして処理した基板を透明導
電性支持基板として使用した。
【００８７】
　次に、ホール輸送材料として下記に示される化合物Ａとクロロホルムとを混合して、溶
質の濃度が０．１重量％のクロロホルム溶液を調製した。
【００８８】
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【化８】

【００８９】
　次に、このクロロホルム溶液を陽極上に滴下し、最初に回転数５００ＲＰＭで１０秒、
次に、回転数１０００ＲＰＭで４０秒スピンコートを行い、膜を成膜した。次に、８０℃
の真空オーブンで１０分間加熱乾燥し、薄膜中の溶剤を完全に除去することで、ホール輸
送層を形成した。このときホール輸送層の膜厚は４０ｎｍであった。
【００９０】
　次に、ホール輸送層上に、下記に示される化合物Ｂと化合物Ｃとを共蒸着して発光層を
設けた。このとき蒸着時の真空度を１．０×１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．１ｎｍ／ｓ
ｅｃ以上０．２ｎｍ／ｓｅｃ以下の条件とし、発光層中の化合物Ｂと化合物Ｃとの重量混
合比を９５：５となるように調整した。また発光層の膜厚を３０ｎｍとした。
【００９１】

【化９】

【００９２】
　次に、真空蒸着法により、発光層上に、例示化合物１－１を成膜してホールブロック層
を形成した。このときホールブロック層の膜厚を１０ｎｍとし、蒸着時の真空度は１．０
×１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．１ｎｍ／ｓｅｃ以上０．２ｎｍ／ｓｅｃ以下の条件と
した。
【００９３】
　次に、真空蒸着法により、ホールブロック層上に、２，９－ビス［２－（９，９’－ジ
メチルフルオレニル）］－１，１０－フェナントロリンを成膜して電子輸送層を形成した
。このとき電子輸送層の膜厚を２０ｎｍとし、蒸着時の真空度は１．０×１０-4Ｐａとし
、成膜速度を０．１ｎｍ／ｓｅｃ以上０．２ｎｍ／ｓｅｃ以下の条件とした。
【００９４】
　次に、真空蒸着法により、電子輸送層上に、フッ化リチウム（ＬｉＦ）を成膜して電子
注入層を形成した。このとき電子注入層の膜厚を０．５ｎｍとし、蒸着時の真空度を１．
０×１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．０１ｎｍ／ｓｅｃとした。次に、真空蒸着法により
、電子注入層上に、アルミニウムを成膜し陰極を形成した。このとき陰極の膜厚を１００
ｎｍとし、蒸着時の真空度を１．０×１０-4Ｐａとし、成膜速度０．５ｎｍ／ｓｅｃ以上
１．０ｎｍ／ｓｅｃ以下の条件とした。
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【００９５】
　最後に、水分の吸着によって有機発光素子の劣化が起こらないように、乾燥空気雰囲気
中で保護用ガラス板をかぶせ、アクリル樹脂系接着材で素子を封止した。以上により有機
発光素子を得た。
【００９６】
　得られた有機発光素子について、その特性を測定し評価した。具体的には、素子の電流
電圧特性をヒューレッドパッカード社製・微小電流計４１４０Ｂで測定し、素子の発光輝
度は、トプコン社製ＢＭ７で測定した。ＩＴＯ電極を正極、Ａｌ電極を負極にして電圧を
印加したところ、１０００ｃｄ／ｍ2における発光効率が５．２ｃｄ／Ａである良好な青
色発光が観測された。さらに、この素子に窒素雰囲気下、１００時間電圧を印加したとこ
ろ、良好な発光の継続が確認された。
【００９７】
　［比較例１］
　実施例２において、ホールブロック層の形成を省略し、電子輸送層の膜厚を３０ｎｍと
した以外は、実施例２と同様にして有機発光素子を作製した。
【００９８】
　得られた有機発光素子を評価したところ、１０００ｃｄ／ｍ2における発光効率が４．
０ｃｄ／Ａであり実施例２の素子と比較して低効率であった。
【００９９】
　［実施例３］
　基板上に、陽極と、ホール輸送層と、発光層と、電子輸送層と、電子注入層と、陰極と
がこの順で積層されてなる有機発光素子を以下に示す方法で作製した。
【０１００】
　まず実施例２と同様にしてガラス基板上にＩＴＯ電極（陽極）と、ホール輸送層とを順
次形成した。
【０１０１】
　次に、ホール輸送層上に、例示化合物１－１及び化合物Ｃを共蒸着して発光層を設けた
。このとき蒸着時の真空度を１．０×１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．１ｎｍ／ｓｅｃ以
上０．２ｎｍ／ｓｅｃ以下の条件とし、発光層中の例示化合物１－１と化合物Ｃとの重量
混合比を９５：５となるように調整した。また発光層の膜厚を３０ｎｍとした。
【０１０２】
　次に、真空蒸着法により、発光層上に、２，９－ビス［２－（９，９’－ジメチルフル
オレニル）］－１，１０－フェナントロリンを成膜して電子輸送層を形成した。このとき
電子輸送層の膜厚を３０ｎｍとし、蒸着時の真空度は１．０×１０-4Ｐａとし、成膜速度
を０．１ｎｍ／ｓｅｃ以上０．２ｎｍ／ｓｅｃ以下の条件とした。
【０１０３】
　次に、真空蒸着法により、電子輸送層上に、フッ化リチウム（ＬｉＦ）を成膜して電子
注入層を形成した。このとき電子注入層の膜厚を０．５ｎｍとし、蒸着時の真空度を１．
０×１０-4Ｐａとし、成膜速度を０．０１ｎｍ／ｓｅｃとした。次に、真空蒸着法により
、電子注入層上に、アルミニウムを成膜し陰極を形成した。このとき陰極の膜厚を１００
ｎｍとし、蒸着時の真空度を１．０×１０-4Ｐａとし、成膜速度０．５ｎｍ／ｓｅｃ以上
１．０ｎｍ／ｓｅｃ以下の条件とした。
【０１０４】
　最後に、水分の吸着によって有機発光素子の劣化が起こらないように、乾燥空気雰囲気
中で保護用ガラス板をかぶせ、アクリル樹脂系接着材で素子を封止した。以上により有機
発光素子を得た。
【０１０５】
　得られた有機発光素子を評価したところ、１０００ｃｄ／ｍ2における発光効率が４．
２ｃｄ／Ａである良好な青色発光が観測された。さらに、この素子に窒素雰囲気下、１０
０時間電圧を印加したところ、良好な発光の継続が確認された。



(20) JP 2011-236158 A 2011.11.24

【符号の説明】
【０１０６】
　１１：陽極、１２：有機化合物層、１３：陰極

【図１】
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