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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　有機ＥＬ材料と溶媒とを含有する有機ＥＬ材料含有溶液であって、
　前記有機ＥＬ材料は、少なくともホストとドーパントとを含み、
　前記ホストは、分子量４０００以下の下記式（２）で表されるアントラセン誘導体であ
り、
　前記溶媒は、下記式（１）で表される環状ケトン化合物であって前記ホストを０．５重
量％以上溶解させる
　ことを特徴とする有機ＥＬ材料含有溶液。
【化１】

　（なお、前記式（１）において、Ａは、５員～１０員の環状炭化水素基または５員～１
０員のヘテロ環を形成するための基であり、置換基を有してもよい。）
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【化２】

　（前記式（２）中、Ａｒは、置換もしくは無置換の核炭素数１０～５０の縮合芳香族基
である。
　Ａｒ’は、置換もしくは無置換の核炭素数６～５０の芳香族基である。
　Ｘ１～Ｘ３は、置換もしくは無置換の核炭素数６～５０の芳香族基、置換もしくは無置
換の５～５０の芳香族複素環基、置換もしくは無置換の炭素数１～５０のアルキル基、置
換もしくは無置換の炭素数１～５０のアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数６～５
０のアラルキル基、置換もしくは無置換の炭素数５～５０のアリールオキシ基、置換もし
くは無置換の炭素数５～５０のアリールチオ基、置換もしくは無置換の炭素数１～５０の
アルコキシカルボニル基、カルボキシル基、ハロゲン基、シアノ基、ニトロ基、ヒドロキ
シル基である。
　ａ、ｂおよびｃは、それぞれ０～４の整数である。ａが２以上の場合、複数のＸ１は、
同じでも異なっていてもよい。ｂが２以上の場合、複数のＸ２は、同じでも異なっていて
もよい。ｃが２以上の場合、複数のＸ３は、同じでも異なっていてもよい。
　ｎは１～３の整数である。ｍは０、１の整数である。また、ｎが２以上の場合は、［　
］内の
【化３】

は、同じでも異なっていてもよい。）
【請求項２】
　請求項１に記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　前記式（１）において前記Ａは５員～１０員の環状炭化水素基または５員～１０員の含
窒素ヘテロ環を形成するための基であることを特徴とする有機ＥＬ材料含有溶液。
【請求項３】
　請求項１または請求項２に記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　前記アントラセン誘導体に代えて、下記式（５）で表される非対称ナフタセン誘導体を
前記ホストとする
　ことを特徴とした有機ＥＬ材料含有溶液。
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【化５】

　（前記式（５）中、Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄの少なくともいずれか一つは炭素数６～２０の置換
または無置換の芳香族基、炭素数１０～２０の置換または無置換の縮合芳香族基であり、
Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄの少なくともいずれか一つは他の構造とは異なる構造である。）
【請求項４】
　請求項３に記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　前記式（５）において、Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄの少なくともいずれか一つは下記式（６）で表
される構造を有する
　ことを特徴とする有機ＥＬ材料含有溶液。
【化６】

　（前記式（６）中、Ａｒは、炭素数６～２０の置換または無置換の芳香族、炭素数１０
～２０の置換または無置換の縮合芳香族基である。ｎは、０～４の整数である。）
【請求項５】
　請求項１または請求項２に記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　前記ドーパントは、下記式（７）で表されるスチリルアミン誘導体である
　ことを特徴とした有機ＥＬ材料含有溶液。
【化７】

　（前記式（７）中、Ａｒ４からＡｒ６のうち少なくとも一つは、置換または無置換のス
チリル基である。ｐ’は、１～４の整数である。）
【請求項６】
　請求項５に記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　前記式（７）に示されるスチリルアミン誘導体に代えて、下記式（８）に示されるアリ
ールアミンの置換誘導体を前記ドーパントとする
　ことを特徴とした有機ＥＬ材料含有溶液。
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【化８】

（前記式（８）中、Ａｒ７～Ａｒ９は、置換または無置換の核炭素数５～４０のアリール
基である。
　ｑ’は、１～４の整数である。）
【請求項７】
　請求項３または請求項４に記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　前記ドーパントは、下記式（９）で表されるインデノペリレン誘導体である
　ことを特徴とした有機ＥＬ材料含有溶液。
【化９】

　（前記式（９）中、Ｘ１～Ｘ６、Ｘ９、Ｘ１０、Ｘ１１～Ｘ１６、Ｘ１９、Ｘ２０はそ
れぞれ独立に水素、ハロゲン、アルキル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、アルケニル
基、アルケニルオキシ基、アルケニルチオ基、芳香環含有アルキル基、芳香環含有アルキ
ルオキシ基、芳香環含有アルキルチオ基、芳香環基、芳香族複素環基、芳香環オキシ基、
芳香環チオ基、芳香環アルケニル基、アルケニル芳香環基、アミノ基、カルバゾリル基、
シアノ基、水酸基、－ＣＯＯＲ１’（Ｒ１’は水素、アルキル基、アルケニル基、芳香環
含有アルキル基または芳香環基である。）、－ＣＯＲ２’（Ｒ２’は水素、アルキル基、
アルケニル基、芳香環含有アルキル基、芳香環基またはアミノ基である。）、または－Ｏ
ＣＯＲ３’（Ｒ３’はアルキル基、アルケニル基、芳香環含有アルキル基または芳香環基
である。）である。Ｘ１～Ｘ６、Ｘ９、Ｘ１０、Ｘ１１～Ｘ１６、Ｘ１９、Ｘ２０の隣接
する基は、互いに結合して、または置換している炭素原子と共に環を形成していてもよい
。Ｘ１～Ｘ６、Ｘ９、Ｘ１０、Ｘ１１～Ｘ１６、Ｘ１９、Ｘ２０の少なくとも１つは水素
ではない。）
【請求項８】
　請求項７に記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　前記インデノペリレン誘導体は、下記式（１０）で表される
　ことを特徴とした有機ＥＬ材料含有溶液。
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【化１０】

　（前記式（１０）中、Ｘ１，Ｘ４、Ｘ１１、Ｘ１４は芳香環基である。）
【請求項９】
　請求項１から請求項８のいずれかに記載の有機ＥＬ材料含有溶液において、
　粘度調整液を含有する
　ことを特徴とした有機ＥＬ材料含有溶液。
【請求項１０】
　請求項１から請求項９のいずれかに記載の有機ＥＬ材料含有溶液を用いて前記有機ＥＬ
材料を成膜する
　ことを特徴とする有機ＥＬ薄膜形成方法。
【請求項１１】
　請求項１０に記載の有機ＥＬ薄膜形成方法において、
　前記有機ＥＬ材料含有溶液をインクジェット法により吐出する吐出工程と、
　吐出された前記有機ＥＬ材料含有溶液から前記溶媒を揮発させて前記有機ＥＬ材料を膜
化させる膜化工程と、を備える
　ことを特徴とする有機ＥＬ薄膜形成方法。
【請求項１２】
　請求項１０または請求項１１に記載の有機ＥＬ薄膜形成方法により形成された有機ＥＬ
薄膜を含む
　ことを特徴とする有機ＥＬ素子。
【請求項１３】
　第１発光色を発光する第１画素および第１発光色とは異なる第２発光色を発光する第２
画素を有する有機ＥＬディスプレイパネルを製造する有機ＥＬディスプレイパネル製造方
法において、
　前記第１画素の発光層を成膜するための第１溶液として、請求項１または請求項２に記
載の有機ＥＬ材料含有溶液を生成する第１溶液調整工程と、
　前記第２画素の発光層を成膜するための第２溶液として、請求項３または請求項４に記
載の有機ＥＬ材料含有溶液を生成する第２溶液調整工程と、を有し、
　前記第１溶液と前記第２溶液との溶媒は同一である
　ことを特徴とする有機ＥＬディスプレイパネル製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機ＥＬ材料含有溶液、有機ＥＬ薄膜形成方法、有機ＥＬ薄膜を含む有機Ｅ
Ｌ素子および有機ＥＬディスプレイパネル製造方法に関する。詳しくは、有機ＥＬ素子を
構成する有機薄膜を塗布法で形成するにあたって用いられる有機ＥＬ材料含有溶液、この
溶液を用いて有機ＥＬ薄膜を形成する方法、有機ＥＬディスプレイパネルを製造する方法
に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機ＥＬ素子が知られ、このような有機ＥＬ素子を構成する材料として低分子有機ＥＬ
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材料が知られている。
　低分子有機ＥＬ材料としては、トリス（８－キノリノール）アルミニウム錯体等のキレ
ート錯体、クマリン錯体、テトラフェニルブタジエン誘導体、ビススチリルアリーレン誘
導体、オキサジアゾール誘導体等の発光材料が知られており、それらは青色から赤色まで
の可視領域の発光が得られることが報告されており、カラー表示素子の実現が期待されて
いる。
【０００３】
　低分子有機ＥＬ材料を薄膜に成膜するにあたっては、真空蒸着法が採用され、良好な熱
的安定性をもって昇華させて基板上に蒸着させることにより、高性能の有機ＥＬ素子が得
られている（例えば、特許文献１等）。
　しかしながら、蒸着法にあっては、高真空の設備や複雑な製造工程が必要であり、また
、赤緑青の各色の区分が困難であるという問題があった。さらに、蒸着法では、材料利用
効率が低いという問題があった。
【０００４】
　これに対し、有機ＥＬ材料の他の成膜法として塗布法が知られている。
　塗布法は、一般に高分子有機ＥＬ材料の成膜に用いられており、溶媒に溶解された有機
ＥＬ材料を使用して有機ＥＬ材料の薄膜を形成することが行われている（例えば、特許文
献２等）。この塗布法によれば、有機ＥＬ材料の薄膜を簡易かつ低コストに成膜すること
ができ、色の区分も容易になるという利点がある。
　しかしながら、高分子有機ＥＬ材料は、合成経路が複雑であり、高純度精製も困難であ
る。また、発光効率、寿命、色純度等の性能が低分子有機ＥＬ材料に劣り、特に、高効率
、長寿命で色純度の高い青色発光の高分子有機ＥＬ材料は、実用レベルでは知られていな
いなどの問題がある。
【０００５】
　そこで、低分子有機ＥＬ材料を塗布法で成膜するという考え方がある。
　しかし、低分子有機ＥＬ材料を溶解させた塗布用組成物には、溶解度や粘度等の問題点
があった。
【０００６】
　塗布法にて有機ＥＬ材料の薄膜を成膜するにあたっては、有機ＥＬ材料を溶液に溶解さ
せる必要がある。
　高分子有機ＥＬ材料の場合、トルエン、キシレン、テトラリン等の溶媒に溶解させた塗
布用組成物が一般に知られている（例えば、特許文献３、４、５等）。
　しかし、低分子有機ＥＬ材料を塗布法で成膜するにあたり、任意の低分子有機ＥＬ材料
を上記の溶媒に溶解させようとすると、低分子有機ＥＬ材料は難溶性であるという問題が
ある。
【０００７】
　所定量以上（例えば０．５重量％以上）の溶解度がないと、塗布法を適用できないとこ
ろ、低分子有機ＥＬ材料の溶解度は、一般に、０．１重量％～０．２重量％であり、この
ような低い溶解度であるため、低分子有機ＥＬ材料を塗布法で成膜することができなかっ
た。
　最近では、低分子系材料でも塗布法による成膜ができることをみいだしているが（例え
ば、特許文献６等）、この場合においても、低分子系材料の溶解度は不十分である。また
特許文献６に記載の発明においては、有機ＥＬ材料がトルエン等の溶媒に可溶な所定の化
合物のみに限定されており、有機ＥＬ材料として性能の高い難溶性の化合物を使用するこ
とができないという問題点があった。このため、特許文献６に記載の塗布用組成物を用い
て有機ＥＬ素子を実際に製造した場合、得られる有機ＥＬ素子の性能（発光効率、寿命、
色純度等）が不十分である。
【０００８】
【特許文献１】ＷＯ２００４／０１８５８７号公報
【特許文献２】特開２００３－２２９２５６号公報
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【特許文献３】ＷＯ２００５／０５９２６７号公報
【特許文献４】特開２００２－３１３５６１号公報
【特許文献５】特開２００４－１１９３５１号公報
【特許文献６】特開２００６－１９０７５９号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　上記のような問題のため、発光効率、寿命、色純度等の点で優れた低分子有機ＥＬ材料
を、簡易かつ低コストに薄膜形成が可能な塗布法によって成膜することができず、有機Ｅ
Ｌ表示装置の本格的実用化にとって大きな障害となっている。
【００１０】
　本発明の目的は、上記問題を解消し、性能の高い有機ＥＬ材料を塗布法で成膜するため
の有機ＥＬ材料含有溶液を提供することにある。あわせて、本発明は、この有機ＥＬ材料
含有溶液を用いた有機ＥＬ薄膜形成方法、該有機ＥＬ薄膜を含む有機ＥＬ素子および有機
ＥＬディスプレイパネル製造方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明の有機ＥＬ材料含有溶液は、有機ＥＬ材料と溶媒とを含有する有機ＥＬ材料含有
溶液であって、
　前記有機ＥＬ材料は、少なくともホストとドーパントとを含み、
　前記ホストは、分子量４０００以下の下記式（２）で表されるアントラセン誘導体であ
り、
　前記溶媒は、下記式（１）で表される環状ケトン化合物であって前記ホストを０．５重
量％以上溶解させる
　ことを特徴とする。
【００１２】
【化１】

【００１３】
　前記式（１）において、Ａは、５員～１０員の環状炭化水素基または５員～１０員のヘ
テロ環を形成するための基であり、置換基を有してもよい。
【００１４】
　このような有機ＥＬ材料含有溶液によれば、多様な有機ＥＬ材料を用いて、簡易かつ低
コストに薄膜形成が可能な塗布法により有機ＥＬ薄膜を成膜することができる。
【００１５】
　ここで、ホストとドーパントについて説明する。
　有機ＥＬ素子は、例えば、正孔注入層／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／電子注入層
、等の各機能を有する層の積層によって構成される。そして、発光層はホストとドーパン
トとで構成され、ホストからドーパントにエネルギー移動等が生じ、ドーパントが発光機
能を担う。
　ホストに対してドーパントが添加（ドープ）されており、その比はドーパント／ホスト
は０．０１～２０重量％とすることが一例として挙げられる。ホストは、例えば３０ｎｍ
～１００ｎｍの発光層の大部分（例えば８０％以上）を構成することになるので、塗布法
にて発光層を成膜するには、有機ＥＬ材料含有溶液に所定量のホストが溶解していなけれ
ばならない。
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　特に、発光層はホストとドーパントとから構成されているが、ホストは、発光層の大部
分を構成しなければならないので、ホストの溶解度が小さいと発光層を所定の膜厚に成膜
することができない。
　この点、本発明においては発光層の膜の大部分を構成するホストについては溶解度を０
．５重量％以上とするので、十分な膜厚の発光層を塗布法により成膜できる。
【００１６】
　また、ホストとして用いるアントラセン誘導体は、有機ＥＬ材料としての性能が高い。
よって、本発明の有機ＥＬ材料含有溶液を用い塗布法によって成膜した有機ＥＬ薄膜は、
発光効率、寿命、色純度等の点で優れた性能を有する。
【００１７】
　本発明において、前記溶媒は、環状ケトン化合物であることが好ましい。
　そして、前記式（１）において前記Ａが５員～１０員の環状炭化水素基または５員～１
０員の含窒素ヘテロ環を形成するための基であることが好ましい。
　前記（１）において前記Ａは５員～１０員の環状炭化水素基が好ましく、さらに好まし
くは前記Ａが５員～１０員の不飽和結合をもたない環状炭化水素基である。
　例えばシクロヘキサノン誘導体、シクロペンタノン誘導体、シクロヘプタノン誘導体、
シクロオクタノン誘導体等の環状アルキルケトン類が挙げられる。これらの環状ケトンは
、単独で溶媒として用いてもよく、複数混合して用いてもよい。
　特に、前記溶媒は前記環状ケトンとしてシクロヘキサノン誘導体を含むことが好ましい
。好ましいシクロヘキサノン誘導体としては、シクロヘキサノン、メチルシクロヘキサノ
ン、ジメチルシクロヘキサノン、トリメチルシクロヘキサノン、エチルシクロヘキサノン
、ｎ-プロピルシクロヘキサノン、イソプロピルシクロヘキサノン、ｎ-ブチルシクロヘキ
サノン、イソブチルシクロヘキサノン、シクロヘキシルシクロヘキサノン、２-アセチル
シクロヘキサノン、２-メチルシクロヘキサノン、３-メチルシクロヘキサノン、４-メチ
ルシクロヘキサノン、２-シクロヘキシルシクロヘキサノン、２-（１-シクロヘキセニル
）シクロヘキサノン、２,５-ジメチルシクロヘキサノン、３,４-ジメチルシクロヘキサノ
ン、３、５-ジメチルシクロヘキサノン、４-エチルシクロヘキサノン、プレゴン、メント
ン、４-ペンチルシクロヘキサノン、２-プロピルシクロヘキサノン、３,３,５-トリメチ
ルシクロヘキサノン、ツジョンである。なかでも、シクロヘキサノンが好ましい。
　シクロペンタノン誘導体としては、シクロペンタノン、メチルシクロペンタノン、ジメ
チルシクロペンタノン、トリメチルシクロペンタノン、エチルシクロペンタノン、ｎ-プ
ロピルシクロペンタノン、イソプロピルシクロペンタノン、ｎ-ブチルシクロペンタノン
、イソブチルシクロペンタノン、シクロヘキシルシクロペンタノン等があげられる。なか
でも、シクロペンタノンが好ましい。
　シクロヘプタノン誘導体としては、シクロヘプタノン、メチルシクロヘプタノン、ジメ
チルシクロヘプタノン、トリメチルシクロヘプタノン、エチルシクロヘプタノン、ｎ-プ
ロピルシクロヘプタノン、イソプロピルシクロヘプタノン、ｎ-ブチルシクロヘプタノン
、イソブチルシクロヘプタノン、シクロヘキシルシクロヘプタノン等があげられる。なか
でもシクロヘプタノンが好ましい。
【００１８】
　さらに、環状ケトンとしては、前記式（１）において前記Ａが含窒素環を含むものも好
ましい。
　例えば、カプロラクタム、Ｎ-メチルカプロラクタム、１,３-ジメチル-２-イミダゾリ
ジン、２-ピロリドン、１-アセチル-２-ピロリドン、１-ブチル-２-ピロリドン、２-ピペ
リドン、１,５-ジメチル-２-ピペリドン、が例として挙げられる。
　そして、本発明では、前記環状ケトン化合物は、シクロヘキサノン、シクロペンタノン
、シクロヘプタノン、Ｎ－メチルピロリドン（これらの誘導体を含む）の群から選択され
ることが好ましい。
【００１９】
　発明者らは、種々の検討の結果、環状ケトン化合物の誘導体が、他の溶媒より高濃度に
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低分子有機ＥＬ材料を溶解させ、しかも、溶解可能な化合物が狭い範囲に限定されず、多
種多様な低分子有機ＥＬ材料を用いた有機ＥＬ材料含有溶液を調整できることを見出した
。
　そして、環状ケトン誘導体を溶媒とすることで、従来の溶媒に対して溶解度が低いため
使用することができなかった高性能の低分子有機ＥＬ材料を、十分な量含有した有機ＥＬ
材料含有溶液を調製できることを見出し、本発明を完成するに至った。
　環状ケトン誘導体を溶媒とすることにより、有機ＥＬ材料として高い性能を備えるアン
トラセン誘導体を、塗布法による薄膜形成に足る高濃度で溶解させることができ、性能の
高い有機ＥＬ材料を塗布法で成膜するための有機ＥＬ材料含有溶液を得ることができる。
　さらに、環状ケトン誘導体は高沸点（１５６℃：シクロヘキサノン）であり、高粘度（
２ｃＰ：シクロヘキサノン）であることからインクジェット法などの塗布プロセスに好適
である。そして、環状ケトン誘導体は、粘度調整液としてのアルコール系溶媒、特に、ジ
オール系溶媒とも良好に混合するので、粘度調整によって高粘度溶液にすることが可能で
あり、これは、溶解させるだけでは粘度が変化しない低分子有機ＥＬ材料の溶媒としても
優れた利点である。
【００２０】
　本発明では、前記ホストは、下記式（２）で表される。
【００２１】
【化２】

【００２２】
　前記式（２）中、Ａｒは、置換もしくは無置換の核炭素数１０～５０の縮合芳香族基で
ある。
　Ａｒ’は、置換もしくは無置換の核炭素数６～５０の芳香族基である。
　Ｘ１～Ｘ３は、置換もしくは無置換の核炭素数６～５０の芳香族基、置換もしくは無置
換の５～５０の芳香族複素環基、置換もしくは無置換の炭素数１～５０のアルキル基、置
換もしくは無置換の炭素数１～５０のアルコキシ基、置換もしくは無置換の炭素数６～５
０のアラルキル基、置換もしくは無置換の炭素数５～５０のアリールオキシ基、置換もし
くは無置換の炭素数５～５０のアリールチオ基、置換もしくは無置換の炭素数１～５０の
アルコキシカルボニル基、カルボキシル基、ハロゲン基、シアノ基、ニトロ基、ヒドロキ
シル基である。
　ａ、ｂおよびｃは、それぞれ０～４の整数である。ａが２以上の場合、複数のＸ１は、
同じでも異なっていてもよい。ｂが２以上の場合、複数のＸ２は、同じでも異なっていて
もよい。ｃが２以上の場合、複数のＸ３は、同じでも異なっていてもよい。
　ｎは１～３の整数である。ｍは０,１の整数である。また、ｎが２以上の場合は、［　
］内の下記式（３）は、同じでも異なっていてもよい。
【００２３】
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【化３】

【００２４】
　このように、前記式（２）で表される非対称の特定構造を有する化合物をホストとする
。このような構造の化合物は高い発光性能および良好に長い寿命を有する。
　その結果、本発明の有機ＥＬ材料含有溶液から得られる発光素子の発光効率および寿命
を向上させる。
【００２５】
　上記式（２）で表されるアントラセン化合物のうち、好ましいのは上記式（２）中のｎ
が１の場合であり、さらに好ましくは下記式で表されるアントラセン化合物である。
【００２６】
【化４】

【００２７】
【化５】

【００２８】
【化６】

【００２９】
　上記式中、Ａｒ、Ａｒ’、Ｘは前述と同様である。
【００３８】
　本発明では、前記アントラセン誘導体に代えて、下記式（５）で表される非対称ナフタ
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セン誘導体を前記ホストとすることが好ましい。
【００３９】
【化１１】

【００４０】
　前記式（５）中、Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄの少なくともいずれか一つは炭素数６～２０の置換ま
たは無置換の芳香族基、炭素数１０～２０の置換または無置換の縮合芳香族基であり、Ａ
、Ｂ、Ｃ、Ｄの少なくともいずれか一つは他の構造とは異なる構造である。）
【００４１】
　本発明では、前記Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄの少なくともいずれか一つは下記式（６）で表される
構造を有することが好ましい。
【００４２】
【化１２】

【００４３】
　前記式（６）中、Ａｒは、炭素数６～２０の置換または無置換の芳香族、炭素数１０～
２０の置換または無置換の縮合芳香族基である。ｎは０～４の整数である。
【００４４】
　このような構造によれば、ホストの溶媒に対する溶解度を所定以上にすることができる
。
　例えば、ナフタセン骨格に置換基として芳香族基がパラ位で接続すると溶解度が低くな
り、例えば、下記化合物では、０．１重量％以下と、極めて溶解度が小さい。
【００４５】
【化１３】

【００４６】
　この点、本発明では、ナフタセン骨格に置換基として前記式（６）の構造をとることに
より、溶媒に対する溶解度を所定値以上にすることができる。これにより、有機ＥＬ材料
して性能も高く、かつ、溶解度も高い化合物を選択することができ、これによって塗布法
に好適な有機ＥＬ材料含有溶液とすることができる。
【００４７】
　なお、ｎが０のとき上記式（６）は無置換のフェニル基である。上記式（６）で表され
る化合物中にパラ位での置換基が２つ存在しないことが重要であるところ、ｎは０であっ



(12) JP 5320282 B2 2013.10.23

10

20

30

40

50

てもよい。前記式（６）中、ｎは、０～２の整数であることが好ましい。
【００４８】
　本発明において、前記ドーパントは、下記式（７）で表されるスチリルアミン誘導体で
あることが好ましい。
【００４９】
【化１４】

【００５０】
　前記式（７）中、Ａｒ４～Ａｒ６のうち少なくとも一つは置換または無置換のスチリル
基を含む。また、好ましくは、Ａｒ４は、フェニル、ビフェニル、テルフェニル、スチル
ベン、ジスチリルアリールから選ばれる基であり、Ａｒ５およびＡｒ６は、それぞれ水素
原子または炭素数が６～２０の芳香族基であり、ｐ’は、１～４の整数である。
【００５１】
　ここで、炭素数が６～２０の芳香族基としては、フェニル基、ナフチル基、アントラセ
ニル基、フェナントリル基、テルフェニル基等が好ましい。
【００５２】
　本発明では、前記式（７）に示されるスチリルアミン誘導体に代えて、下記式（８）に
示されるアリールアミンの置換誘導体を前記ドーパントとすることが好ましい。
【００５３】

【化１５】

【００５４】
　前記式（８）中、Ａｒ７～Ａｒ９は、置換または無置換の核炭素数５～４０のアリール
基である。ｑ’は、１～４の整数である。
【００５５】
　ここで、核原子数が５～４０のアリール基としては、フェニル、ナフチル、アントラセ
ニル、フェナントリル、ピレニル、クリセニル、コロニル、ビフェニル、テルフェニル、
ピローリル、フラニル、チオフェニル、ベンゾチオフェニル、オキサジアゾリル、ジフェ
ニルアントラセニル、インドリル、カルバゾリル、ピリジル、ベンゾキノリル、フルオレ
ニル、フルオランテニル、アセナフトフルオランテニル、スチルベン、または、下記式（
Ａ）、式（Ｂ）で示される基等が好ましい。
　下記式（Ａ）においてｒは１～３の整数である。
【００５６】

【化１６】
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【化１７】

【００５８】
　なお、核原子数が５～４０のアリール基は、さらに置換基により置換されていてもよく
、好ましい置換基としては、炭素数１～６のアルキル基（エチル基、メチル基、イソプロ
ピル基、ｎ－プロピル基、ｓ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ペンチル基、ヘキシル基、シク
ロペンチル基、シクロヘキシル基等）が挙げられる。
【００５９】
　本発明では、前記ドーパントは、下記式（９）で表されるインデノペリレン誘導体であ
ることが好ましい。
【００６０】
【化１８】

【００６１】
　前記式（９）中、Ｘ１

 ～Ｘ６、Ｘ９、Ｘ１０、Ｘ１１～Ｘ１６、Ｘ１９、Ｘ２０はそ
れぞれ独立に水素、ハロゲン、アルキル基、アルコキシ基、アルキルチオ基、アルケニル
基、アルケニルオキシ基、アルケニルチオ基、芳香環含有アルキル基、芳香環含有アルキ
ルオキシ基、芳香環含有アルキルチオ基、芳香環基、芳香族複素環基、芳香環オキシ基、
芳香環チオ基、芳香環アルケニル基、アルケニル芳香環基、アミノ基、カルバゾリル基、
シアノ基、水酸基、－ＣＯＯＲ１’（Ｒ１’は水素、アルキル基、アルケニル基、芳香環
含有アルキル基または芳香環基である。）、－ＣＯＲ２’（Ｒ２’は水素、アルキル基、
アルケニル基、芳香環含有アルキル基、芳香環基またはアミノ基である。）、または－Ｏ
ＣＯＲ３’（Ｒ３’はアルキル基、アルケニル基、芳香環含有アルキル基または芳香環基
である。）である。Ｘ１～Ｘ６、Ｘ９、Ｘ１０、Ｘ１１～Ｘ１６、Ｘ１９、Ｘ２０の隣接
する基は、互いに結合して、または置換している炭素原子と共に環を形成していてもよい
。Ｘ１～Ｘ６、Ｘ９、Ｘ１０、Ｘ１１～Ｘ１６、Ｘ１９、Ｘ２０の少なくとも１つは水素
ではない。
【００６２】
　本発明では、前記インデノペリレン誘導体は、下記式（１０）で表されることが好まし
い。
【００６３】
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【化１９】

【００６４】
　前記式（１０）中、Ｘ１，Ｘ４、Ｘ１１、Ｘ１４は芳香環基である。
　芳香環基としては、フェニル基、オルトビフェニル基、メタビフェニル基、ナフチル基
が好ましく、さらに好ましくはフェニル基、オルトビフェニル基である。
【００６５】
　本発明では、有機ＥＬ材料含有溶液は、粘度調整液を含有することが好ましい。
【００６６】
　粘度調整液を混合することにより、有機ＥＬ材料含有溶液の粘度を調整することができ
、塗布法による成膜に適した粘度の溶液とすることができる。
　なお、粘度の調整には、粘度を高めることのみならず、粘度を低くすることも含まれる
。
【００６７】
　本発明の有機ＥＬ薄膜形成方法は、上述の有機ＥＬ材料含有溶液を用いて前記有機ＥＬ
材料を成膜することを特徴とする。
　また、本発明の有機ＥＬ薄膜形成方法は、前記有機ＥＬ材料含有溶液をインクジェット
法により吐出する吐出工程と、吐出された前記有機ＥＬ材料含有溶液から前記溶媒を揮発
させて前記有機ＥＬ材料を膜化させる膜化工程と、を備えることが好ましい。
　このような構成によれば、発光効率、寿命、色純度等の点で非常に優れた低分子有機Ｅ
Ｌ材料を、簡易かつ低コストに薄膜形成が可能な塗布法によって成膜することができる。
　本発明の有機ＥＬ素子は、上記の方法によって形成された有機ＥＬ薄膜を含むものであ
る。
【００６８】
　本発明の有機ＥＬディスプレイパネル製造方法は、
　第１発光色を発光する第１画素および第１発光色とは異なる第２発光色を発光する第２
画素を有する有機ＥＬディスプレイパネルを製造する有機ＥＬディスプレイパネル製造方
法において、
　前記アントラセン誘導体を含有し前記第１画素の発光層を成膜するための第１溶液を生
成する第１溶液調整工程と、
　前記ナフタセン誘導体を含有し前記第２画素の発光層を成膜するための第２溶液を生成
する第２溶液調整工程と、を有し、
　前記第１溶液と前記第２溶液との溶媒は同一である
　ことを特徴とする。
【００６９】
　このような構成において、第１発光色の画素と第２発光色の画素とを塗り分けるのにあ
たり、アントラセン誘導体とナフタセン誘導体の両者を溶解させる溶媒を用いることによ
り、溶媒を共通化することができる。これにより、例えば、フルカラーディスプレイの製
造を簡便にすることができる。
　溶媒が異なると、異なる溶媒を用いて複数の溶液を調整しなければならないことから手
間がかかったり、溶液の性質（粘度、沸点等）の違いから成膜プロセスを個別に管理・制
御する必要がある。例えば、膜厚の調整や溶媒の蒸発時間が異なってくる。
　この点、本発明によれば、溶媒を共通化してフルカラーディスプレイを簡易に製造でき



(15) JP 5320282 B2 2013.10.23

10

るという効果を奏する。
【００７０】
　なお、塗布プロセスによる有機ＥＬ薄膜形成方法としては、上記のインクジェットを用
いたものに限らず、例えば、スピンコート法、キャスティング法、マイクログラビアコー
ト法、グラビアコート法、バーコート法、ロールコート法、ワイアーバーコート法、ディ
ップコート法、スプレーコート法、スクリーン印刷法、フレキソ印刷法、オフセット印刷
法、等の塗布法を用いることができる。パターン形成や多色の塗分けが容易であるという
点で、スクリーン印刷法、フレキソ印刷法、オフセット印刷法、インクジェットプリント
法等の印刷法が好ましい。
【発明を実施するための最良の形態】
【００７１】
　以下、本発明の実施形態を説明する。
【００７２】
　本発明の有機ＥＬ材料含有溶液は、有機ＥＬ材料が溶媒に溶解されたものである。
　有機ＥＬ材料含有溶液は、ホストとドーパントとを含む。
　ホストは、前記式（２）で表される分子量４０００以下のアントラセン誘導体であるこ
とが好ましく、具体的には、ＷＯ２００４－１８５８７においてＡＮ１～ＡＮ６０として
列挙されている以下のものが例として挙げられる。
【００７３】
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【００７４】
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【００７５】
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【００７９】
　また、アントラセン誘導体は、前記式（４）で表される非対称モノアントラセン誘導体
であることが好ましく、例えば、ＷＯ２００５／０５４１６２においてＡＮ－１～ＡＮ－
４２１として列挙されている以下のものが例として挙げられる。
【００８０】
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【００８１】
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【化２７】

【００８２】
【化２８】

【００８３】
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【００８６】
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【化３４】

【００８９】
【化３５】

【００９０】
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【００９５】
【化４１】

【００９６】
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【化４３】

【００９８】
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【０１００】
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【０１０１】
【化４７】

【０１０２】
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【化４９】

【０１０４】
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【０１０５】
【化５１】

【０１０６】
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【０１１０】
　ホストとして、アントラセン誘導体に代えて、前記式（５）で表されるナフタセン誘導
体をホストとしてもよい。
【０１１１】
　具体的には、次の化合物を挙げることができる。
【０１１２】
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【０１１３】
　前記アントラセンホスト（前記式（２）、式（４））に組合せられるドーパントとして
は、前記式（７）で表されるスチリルアミン誘導体、前記式（８）で表されるアリールア
ミンの置換誘導体が挙げられる。
　具体的には、以下のものが例として挙げられる。
【０１１４】
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【０１１５】
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【化６７】

【０１２６】
　また、ナフタセンホスト（前記式（５））と組合せられるドーパントとしては前記式（
９）のものが挙げられ、さらに、前記式（１０）のものが好適である。
【０１２７】
　溶媒は、ホストを０．５重量％以上溶解させる。
　溶媒は、前記式（１）で表される環状ケトンである。
　環状ケトンとしては、例えば、シクロヘキサノン誘導体等が挙げられる。
【０１２８】
　有機ＥＬ材料含有溶液は、粘度調整液を含有することが好ましい。
　粘度調整液としては、例えば、アルコール系溶液、ケトン系溶液、パラフィン系溶液お
よびアルキル置換芳香族系溶液等が挙げられる。好ましくは、アルコール系溶液、アルキ
ル置換芳香族系溶液である。
【０１２９】
　アルコール系溶液としては、メタノールやエタノール、プロパノール、ｎ-ブタノール
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、ｓ-ブタノール、２-メチル-１-ブタノール、２-メチル-２-ブタノール、３-メチル-２-
ブタノール、ｔ-ブタノール、ｎ-ペンタノール、４-メチル-２-ペンタノール、３-メチル
-１-ペンチン-３-オール、ｎ-ヘキサノール、２-エチルヘキサノール、３，５-ジメチル-
１-ヘキシン-３-オール、ｎ-ヘプタノール、３，３,５-トリメチルヘキサノール、３-ヘ
プタノール、ｎ-オクタノール、２-オクタノール、ｎ-ノナノール、ｎ-デカノール、メチ
ルシクロヘキサノール、シクロヘキサノール、α-テルピネオール、ネオペンチルアルコ
ール、グリシドール、メチルセロソルブ、エチルセロソルブ、エチレングリコール、プロ
パンジオール、ブタンジオール、ベンジルアルコール、などが例として挙げられる。上記
アルコールは直鎖、分岐構造のどちらでも良い。
　アルキル置換芳香族系溶液としては直鎖または分岐のブチルベンゼン、ドデシルベンゼ
ン、テトラリン、シクロヘキシルベンゼン、ジシクロヘキシルベンゼン、１,１-ビス（３
,４-ジメチルフェニル）エタン、３-メチルジフェニルエーテルなどが挙げられる
　粘度調整液は単独で使用してもよく、複数混合して用いてもよい。
【実施例】
【０１３０】
　以下、本発明の実施例、比較例について説明する。
【０１３１】
（溶解度評価１）
　下記式で表されるアントラセン化合物１～１４を３０ｍｇ秤量してサンプル瓶に入れ、
撹拌しながら、各種の溶媒１ｇを滴下した。目視にて、化合物が滴下した溶媒に溶解した
ことが確認できた場合をＡ、完全に溶解せず溶け残りが見られた場合をＣとする。評価の
結果を以下の表１および表２に示す。
【０１３２】
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【０１３３】
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【表１】

 
【０１３４】
【化７０】

【０１３５】



(59) JP 5320282 B2 2013.10.23

10

20

30

40

【表２】

 
【０１３６】
　表１および表２から明らかなように、シクロヘキサノンおよびＮＭＰ（Ｎ－メチルピロ
リドン）は化合物１１～１３を除く広い範囲のアントラセン化合物に対して良好な溶解性
を示し、溶液の保存安定性も良好であった（１週間後も固体の析出は観察されなかった）
。
【０１３７】
（溶解度評価２）
　次に、アントラセン化合物の代わりにナフタセン化合物１５、１６を用いて同様の溶解
度評価を行った。溶解度評価１と同様に、目視にて、化合物が滴下した溶媒に溶解したこ
とが確認できた場合をＡ、完全に溶解せず溶け残りが見られた場合をＣとする。また、溶
解後数時間後に析出がみられたものをＢとする。評価の結果を以下の表３に示す。
【０１３８】

【化７１】

【０１３９】
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【表３】

 
【０１４０】
　表３から明らかなように、上記化合物はいずれもシクロヘキサノン、シクロヘプタノン
、およびＮＭＰ（Ｎ－メチルピロリドン）に対して良好な溶解性を示した。
【０１４１】
　以上、上記溶解度評価１および２から、シクロヘキサノンはアントラセン誘導体および
ナフタセン誘導体をともに良好に溶解させることが示された。
【０１４２】
［インク調整例１］
　有機ＥＬ材料含有溶液としてのインクを調整した例を示す。
　具体的には、粘度調整液を混合して所定の粘度に調整した例を示す。
【０１４３】
　（実施例１）
　増粘剤（粘度調整液）として、１,２-ブタンジオールを用い、上記化合物１～１０、１
５、１６を０.５重量％溶かしたインクを調整した。溶媒組成はシクロヘキサノン/１,２-
ブタンジオール（重量比：シクロヘキサノン/１,２-ブタンジオール＝７５/２５）とした
。その結果、いずれの化合物も溶解し、２２℃における溶液粘度は３.４～３.５ｃＰであ
った。
【０１４４】
　（比較例１）
　上記の実施例１の溶媒組成のシクロヘキサノン/１,２-ブタンジオール（重量比：シク
ロヘキサノン/１,２-ブタンジオール＝７５/２５）のかわりにトルエン/１,２-ブタンジ
オール（重量比：トルエン/１,２-ブタンジオール＝７５/２５）で混合したが、溶媒が相
溶せず、相分離した。
【０１４５】
　上記結果から、トルエンのような芳香族系溶媒は増粘剤として用いるアルコール溶媒の
種類によっては相分離を起こし、増粘剤（例えばアルコール溶液）を加えた場合でも十分
なインクの増粘効果が得られない。
　この点、シクロヘキサノン（２２℃における溶液粘度：２ｃＰ）を主溶媒に用いること
により、ジオールのような極性溶媒との相溶性も高く、インクの粘度を高くすることが容
易である。
　すなわち、粘度調整液（例えばアルコール）との相溶性が高い環状ケトン化合物（例え
ばシクロヘキサノン）は、粘度調整の必要の観点から、低分子有機ＥＬ材料の溶媒として
非常に優れていることが示された。
【０１４６】
［有機ＥＬ素子の評価］
　（実施例２）
　２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（ジオマティック
社製）を、イソプロピルアルコール中で５分間超音波洗浄した後、ＵＶ（紫外線）オゾン
洗浄を３０分間行なった。
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　洗浄後の透明電極付きガラス基板を、真空蒸着装置の基板ホルダーに装着し、まず透明
電極が形成されている側の面上に、透明電極を覆うようにして膜厚６０ｎｍの化合物Ｈ１
を成膜し、正孔注入層とした。
　この正孔注入層上に膜厚２０ｎｍの下記化合物ＴＢＤＢを成膜した。この膜は正孔輸送
層として機能する。
　さらに膜厚４０ｎｍの化合物４を蒸着し成膜した。同時に発光分子として、下記のスチ
リル基を有するアミン化合物Ｄ１を、化合物４とＤ１の重量比が４０：２になるように蒸
着した。この膜は、発光層として機能する。
　この膜上に膜厚１０ｎｍの下記Ａｌｑを成膜した。これは、電子注入層として機能する
。
　この後、還元性ドーパントであるＬｉ（Ｌｉ源：サエスゲッター社製）とＡｌｑを二元
蒸着させ、電子注入層（陰極）としてＡｌｑ：Ｌｉ膜（膜厚１０ｎｍ）を形成した。この
Ａｌｑ：Ｌｉ膜上に金属Ａｌを蒸着させ金属陰極を形成し有機ＥＬ素子を形成した。
　また、得られた有機ＥＬ素子について、発光効率と初期輝度５０００ｃｄ／ｍ２、室温
、ＤＣ定電流駆動での発光の半減寿命を測定した。
【０１４７】
【化７２】

【０１４８】
　（比較例２）
　上記の実施例２において、化合物４の代わりに化合物１を用いた以外は実施例２と同様
にして有機ＥＬ素子を作製した。
　（比較例３）
　上記の実施例２において、化合物４の代わりに化合物１４を用いた以外は実施例２と同
様にして有機ＥＬ素子を作製した。
　これらの比較例についても、実施例２と同様にして、発光効率と半減寿命を測定した。
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　その結果を表４に示す。
【０１４９】
【表４】

【０１５０】
　以上の結果において、表４から化合物４はトルエンには溶解しなかったがシクロヘキサ
ノンによれば溶解できる。そして、このような従来トルエン等に溶解しなかった化合物に
発光性能が高い材料が存在している。
　そして、シクロヘキサノンによれば、従来トルエン等に溶解しなかった性能の高い材料
を溶解させることにより、塗布プロセスにより発光性能の高い素子を製造することができ
る。
【０１５１】
［素子作成例］
　次に、塗布成膜による有機ＥＬ素子の作製例を示す。
　（実施例３）
　２５ｍｍ×７５ｍｍ×１．１ｍｍ厚のＩＴＯ透明電極付きガラス基板（ジオマティック
社製）を、イソプロピルアルコール中で５分間超音波洗浄した後、ＵＶオゾン洗浄を３０
分間行なった。
　洗浄後の透明電極付きガラス基板に、スピンコート法で正孔注入層に用いるポリエチレ
ンジオキシチオフェン・ポリスチレンスルホン酸（ＰＥＤＯＴ・ＰＳＳ）を５０ｎｍの膜
厚で成膜した。
　ついで、下記ポリマー１（Ｍｗ:１４５０００）のトルエン溶液（０．６重量％）をス
ピンコート法で２０ｎｍの膜厚で成膜し、１７０℃で３０分間乾燥した。
　ついで化合物４：化合物ＢＤ－１（化合物４:ＢＤ－１＝２０:１（重量比））の１重量
％シクロヘキサノン溶液を用いて発光層をスピンコート法で成膜した。この時の膜厚は５
０ｎｍであった。
　この膜上に膜厚１０ｎｍのトリス（８－キノリノール）アルミニウム膜（以下「Ａｌｑ
膜」と略記する。）を成膜した。このＡｌｑ膜は、電子輸送層として機能する。
　この上に、電子注入層としてフッ化リチウムを１ｎｍの膜厚に成膜した。最後にアルミ
ニウムを膜厚２００ｎｍで成膜し、陰極を形成した。
　この素子は青色発光し、発光面は均一であった。
　このときの発光効率５．６ｃｄ／Ａであり、初期輝度１０００ｃｄ／ｍ２のときの輝度
半減時間は３５００時間であった。
【０１５２】
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【化７３】

【０１５３】
［インク調整例２］
　（実施例４）
　有機ＥＬ材料溶液としてのインクを調製した例を下記表５に示す。下記インク１～２４
は濃度（ホストとドーパントの総量/溶媒量）を１重量％となるように調製した。また、
ドーパントとしては上記ＢＤ－１、下記ＲＤ－１、ＥＭ１４４、ＥＭ１４５、ＥＭ１５１
、ＥＭ１３１、ＥＭ１９５、ＥＭ１９６を使用した。
　結果は、いずれも、目視で溶け残り成分がなく、均一な溶液が得られた。
【０１５４】



(64) JP 5320282 B2 2013.10.23

10

20

30

40

【表５】

 
【０１５５】
【化７４】

【産業上の利用可能性】
【０１５６】
　本発明は、性能の高い有機ＥＬ材料を塗布法で成膜するための有機ＥＬ材料含有溶液と
して利用できる。
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