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요약

적은 수의 필터재료로 필터의 재료수보다 많은 색을 표현할 수 있는 표시장치를 저렴한 가격으로 제공할 수 있는 유기
전계표시장치를 실현한다.

유기전계소자 단위의 빛이 방출되는 쪽에 병렬로 배치된 1 또는 2종 이상의 색필터를 갖는 EL표시장치이고, 상기 EL
소자단위가 발하는 빛이 무색을 포함하여 2종 이상의 다른 색필터를 투과하여 표시단위를 구성하는 EL표시장치로 하였
다.

대표도
도 1
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색인어
유기전계표시장치, 컬러필터

명세서

도면의 간단한 설명

도 1은 컬러필터의 배치예를 나타낸 평면도,

도 2는 제1 컬러필터의 배치예를 나타낸 도 1의 A-A'선 단면도,

도 3은 제2 컬러필터의 배치예를 나타낸 평면도,

도 4는 제2 컬러필터의 배치예를 나타낸 도 3의 A-A'선 단면도,

도 5는 제3 컬러필터의 배치예를 나타낸 평면도,

도 6은 제3 컬러필터의 배치예를 나타낸 도 5의 A-A'선 단면도,

도 7은 본 발명의 실시예 1의 컬러필터의 배치를 나타낸 평면도,

도 8은 도 7의 A-A'선 단면도,

도 9는 본 발명의 실시예 1의 컬러필터 위에 투명도전막을 배치한 상태를 나타낸 평면도,

도 10은 도 9의 A-A'선 단면도,

도 11은 본 발명의 실시예 1의 유기층을 배치한 상태를 나타낸 평면도,

도 12는 도 11의 A-A'선 단면도,

도 13은 본 발명의 실시예 1의 음극을 성막한 상태를 나타낸 평면도,

도 14는 도 13의 A-A'선 단면도,

도 15는 본 발명의 실시예 2의 패널을 나타낸 평면도.

발명의 상세한 설명

    발명의 목적

    발명이 속하는 기술 및 그 분야의 종래기술

본 발명은 EL표시소자의 구조와 제조방법에 관한 것으로, 특히 다색표시기능에 관한 것이다.

도트매트리스형 디스플레이에서는 표시단위인 픽셀(pixel)을 구성하는 적색(R), 녹색(G), 청색(B)의 각 도트의 빛강
도를 조합시킴으로써 다양한 색을 합성할 수 있다.
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한편 주로 숫자나 알파벳을 표시하기 위해 표시단위를 조합시킨 7세그멘트 또는 11세그멘트 표시는 통상 단색이고, 표
시면의 여러 곳에서 다른 색을 표시하기 위해서는 다수개의 발광색소자로 구성하거나, 여러개의 필터를 형성할 필요가
 있었다. 이와 같은 상황은 스테레오, 카스테레오, 비디오, 레이저디스크플레레어, DVD 등의 소위 AV기기의 표시패널
도 마찬가지이다.

일반적으로 자발 광표시장치에서는 여러개의 발광색을 낼수 있는 소자를 형성하는 것은 고가이기 때문에 종래의 세그
멘트형 디스플레이에서는 단색발광소자와 컬러필터 또는 형광필터를 조합하여 여러가지의 색을 표시하는 것이 보통이
고, 그와 같은 경우에는 표시색의 수만큼 필터가 필요하였다.

1세그멘트를 다수의 화소로 구성하도록 설계하면 도트매트릭스형 디스플레이와 같이 다수의 색을 표현할 수 있다.

다수의 발광색이 얻어지는 도트매트릭스형 디스플레이를 제조하는 방법으로는 예를 들어 일본국 특개평 5-258859호
 공보, 특개평 8-227276호 공보, 특개평 8-315981호 공보, 특개평 9-102393호 공보, USP5641611호, 특개평 1
0-223371호 공보 등의 방법이 알려져 있다.

    
그러나, 특개평 5-258859호 공보, USP5641611호, 특개평 8-227276호 공보, 특개평 10-223371호 공보, 특개평
 8-315981호 공보, 특개평 9-102393호 공보 등의 방법에서는 고가인 발광재료를 RGB의 각 색을 3회, 진공증착 등
의 박막기술로 성막할 필요가 있었다. 특히 특개평 5-258859호 공보, USP5641611호, 특개평 10-223371호 공보
의 방법은, 기판상에 돌출하는 격벽과 사방증착법을 병행하여 증착재료가 대향전극의 한쪽에 부착하는 것을 제한하면서
 임의의 재료를 소정의 영역에만 형성하는 방법이나, 통상 한변이 300mm 이상인 유리기판을 사용하는 양산공정에서는
 사용하기가 매우 곤란하다.
    

이들 방법을 사용하여 다색 발광재료를 성막하여 제조된 디스플레이에서의 구동회로는 다수의 픽셀을 구동하는 도트매
트릭스 디스플레이의 구동회로와 같은 것이 필요하기 때문에 고가이다. 또 이와 같은 방법에서는 각 픽셀을 전기적으로
 분리할 필요가 있기 때문에 약간 넓은 비발광영역이 필요하고, 유효한 표시영역(액정디스플레이의 개구율)이 적어지
기 쉬워 표시가 어두워진다.

또 유기EL소자의 대표적인 불량으로 장시간 표시시키면 표시영역이 점점 작아지게 된다는 불량모드를 고려하면 발광단
위인 1소자의 크기를 작게하는 것은 그 소자가 발광하지 않는 다는 것을 의미하기 때문에 상기와 같이 1세그멘트를 복
수의 소자로 구성하는것은 신뢰성 측면에서 바람직하지 않다고 할 수 있다.

전술한 바와 같이, 이와 같은 방법에서는 고가인 유기재료를 다수회 성막할 필요가 있어, 매우 고가가 된다는 것이 명백
하다.

즉 종래의 기술에서는 표시색 수만큼 필터막 형성공정이 필요하고, 다양한 색이 표시될 수 있는 정보량이 많은 디스플
레이는 단가가 높아진다.

    발명이 이루고자 하는 기술적 과제

본 발명의 목적은 적은 수의 필터재료로 필터의 재료수보다 많은 색을 표현할 수 있는 표시장치를 값싸게 제공할 수 있
는 EL표시장치를 실현하는 것에 있다.

    발명의 구성 및 작용

상기 목적은 이하의 구성에 의해 달성된다.

(1) EL소자단위의 빛방출쪽에 병렬로 배치된 1 또는 2종 이상의 색필터를 갖는 EL표시장치에 있어서,

 - 3 -



공개특허 특2001-0067077

 
상기 EL소자단위가 방출하는 빛이 무색을 포함하여 2종 이상의 다른 색필터를 투과하여 표시단위를 구성하는 EL표시
장치.

(2) 상기 색필터는 컬러필터 또는 형광변환필터인 상기 (1)의 EL표시장치.

(3) 상기 색필터는 스트라이프형, 모자이크형 또는 델타형으로 배치되어 있는 상기 (1) 또는 (2)의 EL표시장치.

(4) 상기 색필터를 투과하기 이전의 발광색은 단일색인 상기 (1)∼(3) 중 어느 하나의 EL표시장치.

(5) 상기 색필터를 투과하기 이전의 발광색은 대체로 백색인 상기 (1)∼(4) 중 어느 하나의 EL표시장치.

(6) 4색 이상의 표시색을 갖는 상기 (1)∼(5) 중 어느 하나의 EL표시장치.

(7) 상기 색필터 중 어느 하나는 적어도 가시광에 대해 투명한 부분을 가지며, 이 투명부분에 의해 EL소자단위의 발광
색이 실질적으로 변하지 않고 외부로 나오는 상기 (1)∼(6) 중 어느 하나의 EL표시장치.

(8) 상기 2종 이상의 색필터의 면적비에 따라 표시단위의 색조를 조정하는 상기 (1)∼(7) 중 어느 하나의 EL표시장치
.

(9) 상기 EL소자단위의 발광기능을 갖는 부분은 유기재료를 주성분으로 하는 상기 (1)∼(8) 중 어느 하나의 EL표시
장치.

(10) 상기 EL소자단위의 발광기능을 갖는 부분은 도판트농도에 의해 표시단위의 색조를 조정하는 상기 (9)의 EL표시
장치.

(11) 세그멘트표시부와 도트매트릭스표시부를 가지며, 상기 세그멘트표시부의 필터재료가 도트매트릭스표시부의 필터
재료의 색 수보다 적은 필터재료로 구성되어 있는 상기 (1)∼(10) 중 어느 하나의 EL표시장치.

(실시예)

본 말명의 EL표시장치는 EL소자단위의 빛방출쪽에 병렬로 배치된 1 또는 2 이상의 색필터를 갖는 EL표시장치로, 상기
 EL소자단위가 방출하는 빛이 무색을 포함하여 2 이상의 다른 색필터를 투과하여 표시단위를 구성하는 것이다.

    
발광스펙트럼이 넓은 파장영역에 걸쳐 발광이 얻어지는 EL소자로부터 임의의 스펙트럼 영역만을 선택하기 위해서는 컬
러필터를 사용하는 방법이 일반적이다. 유기EL소자의 발광색이 백색이고, 적색, 녹색, 청색의 3원색 컬러필터를 사용한
 표시패널을 제조할 때, 이들 3색 이외에 예를 들어 자색을 표시하는 소자를 형성하고자 하는 경우에는 그 소자의 빛방
출쪽에 소자보다 충분히 작은 크기의 적색과 청색을 교대로 배치하면 된다. 발광소자 자체는 여러개로 분할할 필요는 
없기 때문에 발광영역이 작아 불량이 발생해도 보다 장기간에 걸쳐 발광시킬 수 있다.
    

본 발명의 EL표시소자는 EL소자단위의 빛방출쪽에 병렬로 배치된 1 또는 2 이상의 색필터를 갖는다.

EL소자단위란 표시요소로서 최소한의 EL소자요소를 말하고, 보다 구체적으로는 복수개의 화소 또는 세그멘트로 분할
되어 있는 경우의 각각의 화소 또는 세그멘트를 구성하는 EL소자 부분을 말한다.

색필터로는 액정디스플레이 등에서 사용되고 있는 컬러필터를 사용할 수 있지만, EL소자의 발광 빛에 조합시켜 색필터
의 특성을 조정하고, 방출효율 및 색순도를 최적화할 수 있다.

또 EL소자재료나 형광변환층이 빛을 흡수하도록 단파장의 외광을 커트할 수 있는 색필터를 사용하면 소자의 내광성 및
 표시콘트라스트도 향상된다.
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또 컬러필터 대신에 유전체 다층막과 같은 광학박막을 사용할 수도 있다.

형광변환필터층은 EL발광의 빛을 흡수하여 형광변환막내의 형광체로부터 빛이 방출되도록 함으로써 발광색의 색변환
을 하는 것으로, 그 조성은 3가지 성분, 즉 바인더, 형광재료, 빛흡수재료로 형성된다.

형광재료는 기본적으로 형광양자 수율이 높은 것을 사용하면 좋고, EL발광파장역에 흡수가 강한 것이 바람직하다. 실
제로는 레이저색소 등이 적합하고, 로다민계 화합물, 페릴렌계 화합물, 시아닌계 화합물, 프탈로시아닌계 화합물(서브
 프탈로시아닌을 포함), 나프탈로이미드계 화합물, 축합환 탄화수소계 화합물, 축합복소환계 화합물, 스티릴계 화합물
, 쿠마린계 화합물 등을 사용할 수 있다.

바인더는 기본적으로 형광이 소광되지 않는 재료를 선택하면 좋고, 포토리소그라피 또는 인쇄 등으로 미세한 패턴이 나
오도록 하는 것이 바람직하다. 또 인접하여 성막되는 전자주입전극이나, ITO, IZO 등의 홀주입전극재료의 성막시에 손
상을 받지 않는 재료가 바람직하다.

빛흡수재료는 형광재료의 빛흡수가 충분하지 않는 경우에 사용되지만, 필요하지 않는 경우는 사용하지 않을 수도 있다
. 또 빛흡수재료는 형광성 재료의 형광이 소광되지 않는 재료를 선택할 수 있다.

상기 EL소자단위가 발광하는 빛은 무색을 포함하여 2종 이상의 다른 색필터를 투과하여 표시단위를 구성한다. 이와 같
이 2종 이상의 색필터를 투과시킴에 따라 2종 이상의 색이 표시단위 중에서 혼연일체가 되어 인식되고, 발광색이나 각
각의 색필터 자체의 색은 다른 여러 가지 색을 표시할 수 있다. 색필터는 유색물 또는 발광한 빛을 그대로 투과시키는 
무색물일 수 있다.

여기에서 표시단위란 표시요소로서 최소한의 화면 내지 표시요소를 말하고, 보다 구체적으로는 복수의 화소 또는 세그
멘트로 분할되어 있는 경우의 각각의 화소 또는 세그멘트부분을 말한다. 그리고 이 표시단위부분에서 복수의 필터를 투
과한 발광이 혼연 또는 혼합되어 관측자로부터 단일 색으로 인식되게 된다.

색필터의 색은 필요로 하는 표시색에 합쳐지도록 EL의 발광색과 필터 자체의 색이 조합됨에 따라 결정된다. 예를 들어
 담청색(cyan)을 발광시키고 싶은 경우에는 EL소자단위 또는 표시단위 내에 녹색과 청색, 청색과 필터의 없는 부분, 
또는 녹색, 청색, 필터의 없는 부분을 배치하면 된다.

EL소자단위 및 표시단위의 배치로는 스트라이프배열, 델타배열, 모자이크배열 등을 들 수 있다. 이들 스트라이프배열,
 델타배열, 모자이크배열이란 예를 들어 " 액정디스플레이제조장치 용어사전" (일본반도체제조학회편, 일간공업신문사
, p61, 참조)에 기재되어 있는 바와 같은 색 배열을 말한다. 이 문헌에서는 R, G, B 각각의 색을 표시하는 것에 대해서
만 기재되어 있으나, 본 출원에서는 이들에 한정되지 않는다.

색조는 EL소자단위 또는 표시단위 내의 이들 필터의 배열이나 크기비 또는 면적비를 조정함으로써 선택된다. 필터의 
크기는 그 패널의 사용목적에 따라 다르지만, 사용시에 육안으로 각 필터가 명확히 인식되지 않는 크기이면 좋지만, 예
를 들어 패널과의 거리가 수십 cm에서 1m 정도인 경우, 델타배열이나 모자이크배열에서는 0.25mm 2이하, 바람직하게
는 0.1mm2∼0.0001mm2의 면적으로 하는 것이 바람직하고, 스트라이프배열에서는 500㎛ 이하, 바람직하게는 300∼
50㎛의 피치에서 배열하는 것이 바람직하다. 또 필터의 색에 따라 투과된 발광강도가 다르기 때문에 어두운 색은 보다
 면적(폭)을 넓게 할 필요가 있고, 투명하거나 밝은 색의 필터는 면적(폭)을 좁게할 필요가 있다. 각 필터 사이의 폭은
 떨어지거나 중첩될 수도 있으나, 중첩된 부분은 다소 빛을 통과하기 어렵다는 것을 고려하여 설계해야 한다.

색필터 위에는 색필터표면을 평탄하게 하기 위해 오버코트를 형성하는 것이 바람직하다. 오버코트는 수지 또는 SOG(
spin on glass)로 도포함으로써 형성할 수 있다. 수지막을 형성할 경우에는 다시 그 위에 SiO 2 , SiON, SiN x , Al 2O3
, 질화알루미늄 등의 무기재료로 된 보호막을 성막하는 것이 바람직하다. 이들 방법은 컬러 액정디스플레이에서 이미 
실용화되어 있는 방법이다.
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EL소자단위로부터 방출되는 빛은 단일색 또는 백색인 것이 바람직하다. EL소자단위로부터 복수의 발광을 일으키는 것
도 가능하지만, 소자구조가 복잡하게 되고 고가인 유기재료를 과도하게 사용하게 된다. EL소자로부터 방출되는 빛으로
는 EL소자구성 등에 따라 다르지만, 예를 들어 대표적인 유기EL소자에서는 백색발광으로 400∼700nm, 단색발광으로
 400∼600nm 또는 500∼700nm의 파장범위인 빛이다.

이어서 도면을 참조하면서 본 발명의 EL소자장치의 구체적인 구성에 대해 설명한다.

도 1 및 도 2는 본 발명의 EL소자장치의 제1 구성예을 나타낸 것으로, 도 1은 평면도, 도 2는 도 1의 A-A'선 단면도
이다.

이 예에서는 기판(1) 위에 청색필터(2B)와, 녹색필터(2G)를 스트라이프형으로 배치하고, EL소자(10)에서 방출되는
 대략 백색인 발광이 이들 필터(2B, 2G)를 투과함에 따라 엷은 청색 내지 담청색으로 인식된다.

도 3 및 도 4는 본 발명의 EL표시장치의 제2 구성예를 나타낸 것으로, 도 3은 평면도, 도 4는 도 3의 A-A'선 단면도
이다.

이 예에서는 기판(1) 위에 청색필터(2B)와 오버코트층(3)을 형성하고, 청색필터(2B) 부분과 오버코트층의 필터없는
 부분만을 스트라이프형으로 배치하고, EL소자(10)에서 방출되는 대략 백색인 발광이 이들 필터(2B) 및 오버코트층
(3)을 투과함에 따라 엷은 청색 또는 담청색으로 인식된다.

도 5 및 도 6은 본 발명의 EL표시장치의 제3 구성예를 나타낸 것으로, 도 5은 평면도, 도 6은 도 5의 A-A'선 단면도
이다.

이 예에서는 기판(1) 위에 청색필터(2B), 녹색필터(2G), 오버코트층(3)을 형성하고, 청색필터(2B) 부분, 녹색필터(
2G) 부분 및 오버코트층의 필터없는 부분만을 스트라이프형으로 배치하고, EL소자(10)에서 방출되는 대략 백색인 발
광이 이들 필터(2B, 2G), 오버코트층(3)을 투과함에 따라 담청색으로 인식된다.

이들은 본 발명의 구성예에 불과하며, 어느 구성을 선택하는지는 EL소자의 발광색이나 필요한 표시색에 따라 적절한 
구성을 선택하면 된다.

EL소자단위는 넓게 발광할 수 있는 소자가 바람직하다. 구체적으로는 전계발광소자로서 발광층에 무기재료를 사용한 
무기EL소자와, 적어도 발광층에 유기재료를 사용한 유기EL소자이다. 본 발명에서는 특히 유기EL소자를 사용하는 것이
 바람직하다.

유기EL소자

    
유기EL소자는 통상의 단색발광 또는 백색발광의 소자구성을 갖는 것이면 그 구성예는 특별히 한정되는 것은 아니다. 
바람직한 소자구성으로서 특히 발광층에 인접하는 홀수송층 및/또는 전자수송층의 홀주입수송성 화합물 및/또는 전자
주입수송성 화합물을 호스트재료로 하는 청색발광층을 갖는 것이나, 또는 청색발광층을 가지며 음극재료로서 알칼리금
속 염화물 및 산화물로부터 선택된 화합물을 사용한 것이다. 또 보다 바람직하게는 이들 구성을 병행한 것으로, 청색발
광층은 상기의 홀주입수송성 화합물과 전자주입수송성 화합물과의 혼합층이다.
    

청색발광층

본 발명에 사용되는 유기EL소자는 청색발광층을 갖는 것이 바람직하다. 이 경우의 청색발광하는 화합물로는 페닐안트
라센유도체가 바람직하게 사용된다. 이들에 대해서는 특개평 8-12600호 공보에 기재되어 있다. 그중에서도 페닐안트
라센유도체로는 식 (A)로 표시되는 화합물이 바람직하다.
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A1-L-A2 (A)

식 (A)에서 A1및 A2는 각각 모노(오르토 치환페닐)안트릴기 또는 디(오르토치환페닐)아트릴기를 표시하고, 이들은
 같거나 또는 다를 수 있다. L은 단일결합 또는 2가의 연결기를 나타낸다.

A1및 A2로 표시되는 모노(오르토치환페닐)페닐안트릴기 또는 디(오르토치환페닐)페닐안트릴기는 페닐기의 2번위치
 또는 6번위치(안트라센환의 결합위치에 대한 오르토위치)에 아릴기, 복소방향족 고리기 또는 아릴에테닐기를 갖는 것
이다. 또 오르토위치 이외에 치환기를 갖는 것일 수도 있으며, 치환기를 갖는 경우의 치환기로는 알킬기, 아릴기, 아릴
에테닐기, 알콕시기, 아미노기 등을 들 수 있고, 이들 치환기는 다시 치환될 수도 있다. 이들 치환기에 대해서는 후술한
다.

또 안트라센고리에서의 페닐기의 결합위치는 안트라센고리의 9번 위치, 10번 위치인 것이 바람직하다.

식 (A)에서, L은 단일결합 또는 2가기를 표시하지만, L로 표시되는 2가의 기로는 알킬렌기가 개재될 수 있는 아릴렌기
가 바람직하다. 이와 같은 아릴렌기에 대해서는 후술한다.

식 (A)로 표시되는 페닐안트라센유도체중에서도 식 (A-1), 식 (A-2)로 표시되는 것이 바람직하다.

화학식 1

화학식 2

식 (A-1)에서, Ar 1∼Ar4는 각각 수소원자, 아릴기, 복소방향족 고리기 또는 아릴에테닐기를 표시하고, Ar 1및 Ar4중
 적어도 일방, 및 Ar3및 Ar4중 적어도 일방은 각각 아릴기, 복소방향족 고리기 또는 아릴에테닐기이다. R51 및 R52 은
 각각 알킬기, 아릴기, 아릴에테닐기, 알콕시기 또는 아미노기를 표시하고, 이들은 동일하거나 다를 수도 있다. p1및 p
2는 각각 0∼3의 정수를 표시하고, p1및 p2가 각각 2 이상의 정수일 때 R 51 군 및 R52 군은 각각 동일하거나 다를 수도
 있다. R53 은 알킬기 또는 아릴기를 표시하고, p3는 각각 0∼3의 정수를 나타낸다. p3가 2 이상의 정수일 때 R 53 은 
각각 동일하거나 다를 수도 있다. L1은 단일결합 또는 아릴렌기를 표시하고, 아릴렌기는 알킬렌기, -O-, -S- 또는 
-NR-(여기에서, R은 알킬기 또는 아릴기를 표시한다.)가 개재될 수도 있다.
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식 (A-2)에서, Ar 5및 Ar6는 각각 수소원자, 아릴기, 복소방향족 고리기 또는 아릴에테닐기를 표시하고, Ar 5및 Ar6
중 적어도 일방은 아릴기, 복소방향족고리기 또는 아릴에테닐기이다. R54 는 각각 알킬기, 아릴기, 아릴에테닐기, 알콕
시기 또는 아미노기를 표시하고, 이들은 같거나 다를 수도 있다. p4는 각각 0∼3의 정수를 표시하고, p4가 각각 2 이상
의 정수일 때 R54 군은 각각 동일하거나 다를 수도 있다. R 55 는 알킬기 또는 아릴기를 표시하고, p5는 각각 0∼4의 정
수를 나타낸다. p5가 2 이상의 정수일 때 R 55 는 각각 동일하거나 다를 수도 있다. L2는 단일결합 또는 아릴렌기를 표
시하고, 아릴렌기는 알킬렌기, -O-, -S- 또는 -NR- (여기에서, R은 알킬기 또는 아릴기를 표시한다.)가 개재될 수
도 있다. L2는 단일결합 또는 아릴렌를 표시하고, 아릴렌기는 알킬렌기, -O-, -S- 또는 -NR- (여기에서, R은 알
킬기 또는 아릴기를 표시한다.)가 개재될 수도 있다.

Ar1∼Ar4및 R51 ∼R53 으로 표시되는 아릴기로는 탄소수 6∼20인 것이 바람직하고, 또한 페닐기, 토릴기 등의 치환기
를 갖는 것도 좋다. 구체적으로는 페닐기, (o-, m-, p-)토릴기, 피레닐기, 나프틸기, 안트릴기, 비페닐기, 페닐안트릴
기, 토릴안트릴기 등을 들 수 있다.

Ar1∼Ar4로 표시되는 복소방향족 고리기로는 푸릴기, 벤조푸릴기, 티에닐기, 비티에닐기, 벤조티에닐기, 피롤릴기, N
-아릴피롤릴기, 인돌릴기, 피리딜기, 비피리딜기, 퀴놀릴기, 퀴녹살릴기, 옥사졸기, 벤조옥사졸기, 옥사디아졸기, 티아
졸기, 벤조티아졸기, 티아디아졸기, 이미다졸기 등이 바람직하고, 또 탄소수 42 이하의 아릴기, 탄소수 12 이하의 알킬
기, 알콕시기, 아릴옥시기, 아미노기, 시아노기, 니트로기 등의 치환기를 갖는 것이어도 좋다. 구체적으로는 치환기로서
 페닐기, (o-, m-, p-)비페닐기, (1, 2)나프틸기, 메틸기, 에틸기, 프로필기, 부틸기, 메톡시기, 에톡시기, 페녹시기
, (o-, m-, p-)토릴기 등을 들 수 있다.

Ar1∼Ar4 , R51 및 R52 로 표시되는 아릴에테닐기로는 2-페닐에테닐기, 2,2-디페닐에테닐기 등이 바람직하고, 또한 
아릴기, 알킬기, 알콕시기, 아릴옥시기, 아미노기, 시아노기, 니트로기 등의 치환기를 갖는 것이어도 좋다. 구체적으로
는 치환기로서 페닐기, (o-, m-, p-)비페닐기, (1, 2)나프틸기, 메틸기, 에틸기, 프로필기, 부틸기, 메톡시기, 에톡시
기, 페녹시기, (o-, m-, p-)토릴기 등을 들 수 있다.

R51 ∼R53 으로 표시되는 알킬기로는 직쇄상 또는 분지를 갖는 것이어도 좋고, 탄소수 1∼10 또는 1∼4의 치환 혹은 
무치환 알킬기가 바람직하다. 특히 탄소수 1∼4의 무치환 알킬기가 바람직하고, 구체적으로는 메틸기, 에틸기, (n-, 
i-)프로필기, (n-, i-, s-, t-)부틸기 등을 들 수 있다.

R51 및 R52 로 표시되는 알콕시기로는 알킬기 부분의 탄소수가 1∼6인 것이 바람직하고, 구체적으로는 메톡시기, 에톡
시기 등을 들 수 있다. 알콕시기는 다시 치환될 수도 있다.

R51 및 R52 로 표시되는 아미노기로는 무치환 또는 치환기를 갖는 것일 수 있지만, 치환기를 갖는 것이 바람직하고, 이
 경우의 치환기로는 알킬기(메틸기, 에틸기 등), 아릴기(페닐기 등) 등을 들 수 있다. 구체적으로는 디에틸아미노기, 
디페닐아미노기, 디(m-토릴)아미노기 등을 들 수 있다.

식 (A-1)에서, p1 및 p2는 각각 O 또는 1∼3의 정수를 표시하고, 특히 0∼2인 것이 바람직하다. p1 및 p2가 각각 1
∼3의 정수, 특히 1 또는 2일 때 R 51 및 R52 는 각각 메틸기 또는 페닐기인 것이 바람직하다.

식 (A-1)에서, p3는 각각 O 또는 0∼3의 정수를 표시하고, 특히 0∼2인 것이 바람직하다. p3가 각각 1∼3의 정수, 
특히 1 또는 2일 때 R 53 은 각각 메틸기 또는 페닐기인 것이 바람직하다.

식 (A-1)에서, R51 ∼R53 은 같거나 다를 수도 있으며, R51 , R53 , R53 이 각각 복수개 존재할 때R51 군, R52 군, R53
군은 각각 동일하거나 다를 수도 있다.

식 (A-1)에서, L 1은 단일결합 또는 아릴렌기를 표시한다. L1으로 표시되는 아릴렌기로는 무치환인 것이 바람직하고
, 구체적으로는 페닐렌기, 비페닐렌기, 안트릴렌기 등의 통상의 아릴렌기외에 2개 내지 그 이상의 아릴렌기가 직접 연
결된 것을 들 수 있다. L1으로는 단일결합, p-페닐렌기, 4,4'-비페닐렌기 등이 바람직하다.
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또 L1으로 표시되는 아릴렌기는 2개 내지 그 이상의 아릴렌기가 알킬렌기, -O-, -S- 또는 -NR-가 개재되어 연결
되는 것일 수도 있다. 여기에서, R은 알킬기 또는 아릴기를 표시한다. 알킬기로는 메틸기, 에틸기 등을 들 수 있고, 아
릴기로는 페닐기 등을 들 수 있다. 이중에서도 아릴기가 바람직하고, 상기의 페닐기 외에 A 1또는 A2인 것일 수도 있으
며, 페닐기에 A1또는 A2가 치환될 수도 있다. 또 알킬렌기로는 메틸렌기 및 에틸렌기가 바람직하다.

이와 같은 아릴렌기의 구체적인 예를 이하에 나타낸다.

화학식 3

이어서, 식 (A-2)에 대해 설명하면, 식 (A-2)에서 R 54 는 식 (A-1)에서의 R 51 또는 R52 와 같고, R55 는 식 (A-1
)에서의 R53 과 같으며, p4는 식 (A-1)에서의 p1 또는 p2와 같고, L 2는 식 (A-1)에서의 L1과 각각 같으며, 바람직
한 것도 같다.

또 식 (A-2)에서의 p5는 각각 0∼4의 정수를 표시하고, 특히 0∼2인 것이 바람직하다. p5가 각각 1∼3의 정수, 특히
 1 또는 2일 때 R 55 는 각각 메틸기 또는 페닐기인 것이 바람직하다.

식 (A-2)에서, R54 와 R55 는 같거나 다를 수 있으며, R54 와 R55 가 각각 복수개 존재할 때R54 군, R55 군은 각각 동
일하거나 다를 수도 있다.

식 (A-1)에서, Ar 1및 Ar2중 적어도 일방, Ar 3및 Ar4중 적어도 일방이 페닐기, 비페닐기, 터페닐기, 스티릴기, 페닐
스티릴기, 디페닐스티릴기, 티에닐기, 메틸티에닐기, 페닐티에닐기 또는 페닐비티에닐기인 것이 바람직하다. 또 Ar 1및
 Ar2중 적어도 일방, Ar 3및 Ar4중 적어도 일방이 페닐기, 비페닐기 또는 터페닐기이고, L1은 단일결합인 것이 바람직
하다.
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식 (A-2)에서, Ar 5및 Ar6중 적어도 일방이 페닐기, 비페닐기, 터페닐기, 스티릴기, 페닐스티릴기, 디페닐스티릴기, 
티에닐기, 메틸티에닐기, 페닐티에닐기 또는 페닐비티에닐기인 것이 바람직하다. 또 Ar5및 Ar6중 적어도 일방이 페닐
기, 비페닐기 또는 터페닐기이고, L2는 단일결합인 것이 바람직하다.

본 발명에서 사용되는 페닐안트라센유도체의 합성법에 대해서는 특개평 8-12600호 공보 등을 참조할 수 있다.

이들 화합물은 1종 또는 2종 이상을 병용할 수 있다.

페닐안트라센유도체를 청색발광화합물로서 사용하여 청색발광층으로 하는 경우의 막두께는 1∼500nm가 바람직하고,
 보다 바람직하게는 10∼200nm이다.

이와 같은 발광층에는 청색발광을 유지할 수 있는 방식으로 도판트를 도핑할 수 있다. 이와 같은 도판트로는 WO 98/0
8360호나 특개평 8-239655호에 개시된 스티릴계 아미노화합물 등을 들 수 있다. 스티릴계 아미노화합물에 대해서는
 후술한다. 도판트의 사용량은 발광층중에서 0.1∼20중량%인 것이 바람직하다. 도판트를 사용함에 따라 발광효율이나
 소자의 안정성이 향상된다.

    
또 청색발광층은 발광층에 인접하여 설치되어 있는 전자수송층, 홀수송층에 사용되는 전자주입수송성 화합물 또는 홀주
입수송성 화합물을 호스트재료로서 함유하는 것도 좋다. 구체적으로는 전자수송층에 사용된 페닐안트라센유도체를 호
스트재료로 사용하는 것을 들 수 있다. 페닐안트라센유도체는 청색발광특성을 가지고 있기 때문에 그 자체로서 청색발
광시킬 수 있지만, 호스트재료가 청색발광특성을 갖지 않는 것일 때는 도판트를 사용함에 따라 발광특성으로 바꾸어 청
색발광하도록 할 수도 있다. 이와 같은 도판트로서는 전술한 스티릴계 화합물 등을 들 수 있다.
    

이와 같은 구성에서는 호스트재료로 사용되는 화합물을 함유한 전자수송층 또는 홀수송층과, 발광층과의 막두께비를 발
광층두께/전자수송층 또는 홀수송층두께가 1/100∼100/1이 되도록 하는 것이 바람직하다.

    
또 청색발광층은 전자주입수송성 화합물과 홀주입수송성 화합물과의 혼합층일 수 있으며, 이와 같은 실시예은 바람직하
다. 그 중에서도 전자주입층수송성 화합물, 홀주입수송성 화합물 중 어느 일방의 화합물은 발광층에 인접하여 설치되는
 전자수송층, 홀수송층에 사용된 화합물과 같은 것이 바람직하다. 특히 바람직하게는 발광층에 인접하여 전자층과 홀수
송층을 두고, 이들 층사이에 전자주입수송성 화합물과 홀주입수송성 화합물을 사용하여 이들 화합물의 혼합물로 하는 
것이다.
    

구체적으로는 전자수송층 중의 페닐안트라센유도체를 전자주입수송성 화합물로서 사용하고, 홀수송층 중의 방향족 3급
아민을 홀주입수송성 화합물로서 사용하는 것이 바람직하다. 페닐안트라센유도체로서 전술한 식 (A)의 화합물이 바람
직하다. 방향족 3급아민으로는 식 (1)로 표시되는 테트라아릴벤지딘유도체가 바람직하다.

화학식 4
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식 (1)에 대해 설명하면, R 1∼R4는 각각 아릴기, 알킬기, 알콕시기, 아릴옥시기 또는 할로겐기를 표시하고, 이들은 동
일하거나 다를 수도 있다. r1∼r4는 각각 0∼5의 정수이고, r1∼r4가 각각 2 이상의 정수일 때 인접하는 R1군, R2군,
 R3군, R4군은 각각 서로 결합하여 고리를 형성할 수도 있다. R5및 R6는 각각 알킬기, 알콕시기, 아미노기 또는 할로
겐기를 표시하고, 이들은 같거나 다를 수도 있다, r 5및 r6는 각각 0∼4의 정수이다.

R1∼R4로 표시되는 아릴기로는 단일환 또는 다환일 수 있고, 축합환이나 환집합도 포함된다. 총 탄소수는 6∼20인 것
이 바람직하고, 치환기를 갖을 수도 있다. 이 경우의 치환기로는 알킬기, 알콕시기, 아릴기, 아릴옥시기, 아미노기, 할로
겐원자 등을 들 수 있다. 구체적으로는 페닐기, (o-, m-, p-)토릴기, 피레닐기, 페릴레닐기, 코로네닐기, 나프틸기, 
안트릴기, 비페닐일기, 페닐안트릴기, 토릴안트릴기 등을 들 수 있고, 특히 페닐기가 바람직하며, 안트릴기, 특히 페닐

R1∼R4로 표시되는 알킬기로는 직쇄상 또는 분지를 가질 수도 있으며, 탄소수 1∼10인 것이 바람직하고, 치환기를 가
질 수도 있다. 이 경우의 치환기로는 아릴기와 동일한 것을 들 수 있다. 구체적으로는 메틸기, 에틸기, (n-, i-)프로필
기, (n-, i-, s-, t-)부틸기를 들 수 있다.

R1∼R4로 표시되는 알콕시기로는 알킬부분의 탄소수 1∼6인 것이 바람직하고, 구체적으로는 메톡시기, 에톡시기, t-
부톡시기 등을 들 수 있다. 알콕시기는 다시 치환될 수도 있다.

R1∼R4로 표시되는 아릴옥시기로는 페녹시기, 4-메틸페녹시기, 4-(t-부틸)페콕시기를 들 수 있다.

R1∼R4로 표시되는 할로겐기로는 염소원자, 브롬원자 등을 들 수 있다.

식 (1)중에서도 바람직한 실시예로는 r1∼r4중 어느 것이 2 이상의 정수이고, R 1군, R2군, R3군, R4군중 어느 것이 
서로 결합하여 환(예를 들어, 벤젠환)을 형성하는 경우를 들 수 있다.

또 다른 바람직한 실시예로는 R1∼R4중 적어도 1개는 아릴기인 경우이다. 즉 r1∼r4는 동시에 0으로 되지 않는다. 따
라서, r1+r2+r3+r4는 1 이상의 정수이고, 적어도 1개의 아릴기가 존재하는 조건을 만족하는 수이다.

R1∼R4중 적어도 1개는 아릴기일 때 특히 R1∼R4로서 1분자 중에 아릴기가 2∼4개 존재하는 것이 바람직하고, r 1∼
r4중 2∼4개의 1 이상의 정수인 것이 바람직하다. 특히 아릴기는 분자중에 총 2∼4개 존재하고, 바람직하게는 r 1∼r4
중 2∼4개가 1이고, 보다 바람직하게는 r 1∼r4가 1이며, R1∼R4모두가 아릴기인 것도 바람직하다. 즉 분자중의 R1∼
R4가 치환될 수 있는 4개의 벤젠환에는 총 2∼4개의 아릴기가 존재하고, 2∼4개의 아릴기는 4개의 벤젠환에서 동일한
 것에 결합하거나 다른 것에 결합할 수도 있지만, 특히 2∼4개의 아릴기가 각각 다른 벤젠환에 결합하는 것이 바람직하
다. 그리고, 적어도 2개의 아릴기가 N결합위치에 대해 파라위 또는 메타위에 결합되어 있는 것이 보다 바람직하다. 또
 이 때, 아릴기로는 적어도 1개가 페닐기인 것이 바람직하다. 즉 아릴기와 벤젠환이 동시에 N원자에 대해 4- 또는 3-
비페닐일기를 형성하는 것이 바람직하다. 특히 2∼4개가 4- 또는 3-비페닐일기인 것이 바람직하다. 4- 또는 3-비페
닐일기는 한쪽 또는 양자가 혼재할 수도 있다. 또 페닐기 이외의 아릴기로는 특히 (1-, 2-)나프틸기, (1-, 2-, 9-)
안트릴기, 피레닐기, 페릴레닐기, 코로네닐기 등이 바람직하고, 페닐기 이외의 아릴기도 N결합위치에 대해 파라 또는 
메타위치에 결합하는 것이 바람직하다. 이들 아릴기도 페닐기와 혼재할 수도 있다.

식 (1)에서, R5및 R6로 표시되는 알킬기, 알콕시기, 할로겐원자로는 R1∼R4로 예사한 것과 동일한 것을 들 수 있다.

R5 , R6으로 표시되는 아미노기로는 무치환 또는 치환기를 갖는 것도 좋지만, 치환기를 갖는 것이 바람직하고, 구채적
으로는 디메틸아미노기, 디에틸아미노기, 디페닐아미노기, 디토릴아미노기, 디비페닐일아미노기, N-페닐-N-토릴아
미노기, N-페닐-N-나프틸아미노기, N-페닐-N-비페닐일아미노기, N-페닐-N-안트릴아미노기, N-페닐-N-피
레닐아미노기, 디나프틸아미노기, 디안트릴아미노기, 디피레닐아미노기 등을 들 수 있다.

r5및 r6는 모두 0인 것이 바람직하고, 2개의 아릴아미노기를 연결하는 비페닐렌기는 무치환인 것이 바람직하다.

또한 r1∼r4가 2 이상의 정수일 때 각 R1∼R4군은 각각 동일하거나 다를 수 있다. 또 r 5및 r6가 2 이상의 정수일 때 
R5군 및 R6군은 동일하거나 다를 수 있다.
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이들 화합물중에서도 하기 식 (1-1)으로 표시되는 화합물이 바람직하다.

화학식 5

식 (1-1)에 대해 설명하면, A 11 ∼A14 는 각각 N결합위치에 대해 파라(4위) 또는 메타(3위)에 결합하는 페닐기 또는
 수소원자를 표시하고, 이들은 동일하거나 다를 수 있다. 다만, A 11 ∼A14 의 2개 이상은 페닐기인 것이 바람직하다. 이
들 페닐기는 치환기를 갖을 수 있고, 이 경우의 치환기로는 R 1∼R4로 표시되는 아릴기로 예시한 치환기와 같은 것을 
들 수 있다.

R7∼R10 은 각각 알킬기, 알콕시기, 아릴기, 아릴옥시기 또는 할로겐기를 표시하고, 이들은 동일하거나 다를 수 있다.
 이들의 구체적예로는 식 (1)의 R1∼R4인 것으로 든 것과 같은 것을 들 수 있다.

r7∼r10 은 각각 0∼4의 정수이고, r7∼r10 은 0인 것이 바람직하다.

또한 r7∼r10 이 각각 2 이상의 정수일 때 각 R7∼R10 군은 동일하거나 다를 수도 있다.

또 식 (1-1)에서, R 5 , R6 , r5및 r6는 식 (1)의 것과 동일하고, r 5="r6="0인" 것이 바람직하다.

식 (1)으로 표시되는 테트라아릴벤지딘유도체는 1종 또는 2종 이상 병용할 수도 있다.

혼합층에서의 전자주입수송성 화합물과 홀주입수송성 화합물과의 혼합비(체적비)는 전자주입수송성 화합물/홀주입수
송성 화합물이 10/90∼90/10인 것이 바람직하고, 보다 바람직하게는 20/80∼80/20이다.

이와 같은 혼합층에서 전자수송성 화합물에 전술한 페닐안트라센유도체를 사용하는 경우는 그 자체를 청색발광화합물
로 할 수 있다. 이와 같이 페닐안트라센유도체를 청색발광화합물로 하고, 테트라아릴벤지딘유도체와 혼합하여 청색발광
층으로 하는 경우 페닐안트라센유도체/테트라아릴벤지딘유도체(체적비)는 95/5∼30/70이 바람직하고, 90/10∼40/6
0이 보다 바람직하다.

또 상술한 혼합층에 다시 도판트를 도프할 수도 있고, 도판트의 도프는 발광효율의 향상 및 소자의 안정성 측면에서 바
람직하다. 도판트의 사용량은 혼합층에서 0.1∼20중량%인 것이 바람직하다.

이와 같은 도판트로는 전술한 스티릴계 아민화합물이 바람직하게 사용된다. 특히 식 (S)로 표시되는 화합물이 바람직
하다.

화학식 6
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식 (S)에 대해 설명하면, 식 (S)에서 R 61 은 수소 또는 아릴기를 표시한다. R61 로 표시되는 아릴기로는 치환기를 갖는
 것일 수도 있고, 총 탄소수 6∼30인 것이 바람직하고, 예를 들어 페닐기 등을 들 수 있다.

R62 및 R63 은 각각 수소, 아릴기 또는 알케닐기를 표시하고, 이들은 같거나 다를 수 있다.

R62 및 R63 로 표시되는 아릴기로는 치환기를 갖는 것일 수도 있고, 총 탄소수 6∼70인 것이 바람직하다. 구체적으로는
 페닐기, 나프틸기, 안트릴기를 들 수 있고, 치환기로는 아릴아미노기, 아릴아미노아릴기 등이 바람직하다. 또 치환기에
 스티릴기가 포함되어 있는 것도 바람직하고, 이와 같은 경우 식 (S)로 표시되는 화합물로부터 유도되는 1가기가 그 자
체에 결합되거나, 또는 연결기를 통해 결합되는 구조인 것도 바람직하다.

R62 및 R64 로 표시되는 알케닐기로는 치환기를 갖는 것일 수도 있고, 총 탄소수 2∼50인 것이 바람직하고, 비닐기 등
을 들 수 있으며, 비닐기와 함께 스티릴기를 형성하는 것이 바람직하다. 이와 같은 경우 식 (S)로 표시되는 화합물로부
터 유도되는 1가기가 그 자체에 연결되거나, 또는 연결기를 통해 연결되는 구조인 것도 바람직하다.

R64 는 아릴아미노기 또는 아릴아미노아릴기를 표시하고, 이들에 스티릴기를 포함할 수 있으며, 이와 같은 경우 상기와
 같이 식 (S)로 표시되는 화합물로부터 유도되는 1가기가 그 자체에 연결되거나, 또는 연결기를 통해 연결되는 구조인
 것도 바람직하다.

식 (S)의 스티릴계 아미노화합물의 구체적인 예를 이하에 나타낸다.

화학식 7

화학식 8
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이들 화합물은 1종 또는 2종 이상 병용할 수도 있다.

상기와 같은 혼합층에서 전하이동도와 전하밀도의 곱이 거의 동일하도록 전자주입수송성 화합물 및 홀주입수송성 화합
물을 선택하는 것이 바람직하다. 보다 바람직하게는 상기 조건을 만족하며 전하이동도도 거의 동일한 것이 바람직하다
. 이 경우, 전하이동도는 타임오브프라이트법(time-of-flight method) 등으로 구하고, 1 ×10 -1 ∼1 ×10-5 ㎠/V·
s의 범위에 있는 것이 바람직하다. 이와 같이 전하이동도가 근저하도록 화합물을 선택함에 따라 (ⅰ)캐리어의 재결합확
률이 향상되어 발광효율이 향상되며, (ⅱ)발광층으로부터의 캐리어의 돌발이 줄어들어 캐리어수송층의 손상이 적어지
고, 소자의 발광수명이 연장될 수 있다는 이점이 있다. 또 홀주입수송성 화합물과 전자주입수송성 화합물을 혼합함으로
써 각 전자와 홀의 이동도가 저하되고 재결합확률이 향상된다는 등의 이점도 있다.

    
혼합층에서 전자주입수송성 화합물과 홀주입수송성 화합물은 균일하게 혼합될 수도 있고, 막두께방향으로 농도분포를
 갖는 홀수송층 쪽에 홀주입수송성 화합물의 농도가 높으며, 전자수송층쪽으로 농도가 점차 줄어든다. 한편 전자수송층
쪽에 전자주입수송성 화합물의 농도가 높고, 홀수송층쪽으로 농도가 점차 줄어드는 경사막일 수도 있다. 경사막에서 전
자주입수송성 화합물은 전자수송층쪽의 혼합층의 1/2영역에 혼합층 전체에 존재하는 전자주입수송성 화합물의 95∼5
0중량% 정도 존재하는 것이 바람직하고, 홀주입수송성 화합물에 대해서도 동일한 관계가 성립하는 것이 바람직하다.
    

    
이와 같은 혼합물로 구성된 청색발광층은 전자와 홀이 발광층 전체에 본포되어 있고, 재결합포인트 및 발광포인트가 발
광층 내 전체에 확산되어 층사이의 계면 근처뿐만 아니라 혼합층 전체에서 발광하게 된다. 이것은 실측한 발광스펙트럼
과, 발광영역을 가정하고 각 광학계면에서의 반사광과 직사광의 광학간섭 시뮬레이션을 행함으로써 얻어지는 발광스펙
트럼과를 맞춤에 따라 용이하게 확인할 수 있다. 이와 같이 층전체에서 발광할 수 있기 때문에 적층된 층에 의해 파장이
 다른 발광이 1개의 소자로부터 안정하게 나올 수 있으며, 소자의 발광수명이 연장된다는 등의 이점이 있다.
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본 발명에서의 청색발광층의 발광최대파장은 400∼500nm이다.

상술한 바와 같이, 혼합층의 두께는 1∼500nm, 보다 바람직하게는 20∼200nm인 것이 바람직하다.

그외의 발광색

본 발명의 유기EL소자는 청색발광층 외에 이것과는 발광파장이 다른 적어도 1층의 발광층을 갖는 다색발광하는 것이 
바람직하다. 이와 같은 발광층은 적색(발광최대파장 600∼700nm), 녹색(발광최대파장 500∼560nm) 등의 발광빛을
 발하는 것일 수 있다.

또 이들의 발광층에 있어서 청색발광층과 같은 호스트재료를 사용한 혼합층으로 하고, 도판트를 첨가하여 청색과 다른
 색의 발광빛을 발하는 발광층으로 하는 것이 바람직하다. 이에 따라 재결합영역이 넓어지고, 여기자의 생성이 바람직
하게 된다.

    
예를 들어, 이와 같은 혼합층의 바람직한 일실시예로서, 상기 페닐안트라센유도체와 테트라아릴벤지딘유도체와의 혼합
물에 대해 도판트로서 나프타센유도체를 도프한 혼합층이 있다. 예를 들어 나프타센유도체로서 루브렌을 사용한 경우 
적색(발광최대파장 540∼600nm) 발광이 가능하다. 나프타센유도체의 첨가는 소자의 장기 수명화 관점에서 바람직하
다. 이외에 펜타센유도체도 같은 이점이 얻어진다. 이들에 대해서는 특개평 8-311442호공보, WO98/08360호, 특개
평 10-137505호 등에 기재되어 있다.
    

나프타센유도체로는 식 (N)으로 표시되는 화합물이 바람직하다.

화학식 9

식 (N)에서, R a , Rb , R c및 Rd는 각각 비치환 또는 치환기를 갖는 알킬기, 아릴기, 아미노기, 복소환기 또는 알케닐기
를 표시하고, 아릴기, 아미노기, 복소환기 또는 알케닐기가 바람직하다.

Ra , Rb , R c및 Rd로 표시되는 아릴기로는 단일환 또는 다환일 수 있으며, 축합환이나 환집합도 포함된다. 총 탄소수는
 6∼30인 것이 바람직하고 치환기를 가질 수도 있다.

Ra , Rb , R c및 Rd로 표시되는 아릴기로는 바람직하게는 페닐기, (o-, m-, p-)토릴기, 피레닐기, 페릴레닐기, 코로네
닐기, (1-, 2-)나프틸기, 안트릴기, (o-, m-, p-)비페닐기, 터페닐기, 페난트릴기 등이다.

Ra , Rb , R c및 Rd로 표시되는 아미노기로는 알킬아미노기, 아릴아미노기, 아랄킬아미노기 등 어느 것일 수 있다. 이들
은 총 탄소수 1∼6의 지방족 및/또는 1∼4환의 방향족 탄소환을 갖는 것이 바람직하다. 구체적으로는 디메틸아미노기
, 디에틸아미노기, 디부틸아미노기, 디페닐아미노기, 디토릴아미노기, 비스디페닐일아미노기, 비스나프틸아미노기 등을
 들 수 있다.

Ra , Rb , R c및 Rd로 표시되는 복소환기로는 헤테로원자로서 O, N, S를 함유하는 5환 또는 6환의 방향족 복소환기, 또
는 탄소수 2∼20의 축합다환방향복소환기 등을 들 수 있다. 방향족 복소환기 및 축합다환방향복소환기로는 예를 들어
 티에닐기, 푸릴기, 피롤릴기, 피리딜기, 퀴놀릴기, 퀴녹살릴기를 들 수 있다.
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Ra , Rb , R c및 Rd로 표시되는 알케닐기로는 적어도 치환기 1개에 페닐기를 갖는 (1- 및 2-)페닐알케닐기, (1,2- 및
 2,2-)디페닐알케닐기, (1,2,2-)트리페닐알케닐기 등이 바람직하지만, 비치환기일 수도 있다.

Ra , Rb , R c및 Rd가 치환기를 갖는 경우 이들 치환기중 적어도 2개가 아릴기, 아미노기, 복소환기, 알케닐기 또는 아릴
옥시기인 것이 바람직하다. 아릴기, 아미노기, 복소환기 및 일케닐기에 대해서는 상기 R a , Rb , R c및 Rd와 같다.

Ra , Rb , R c및 Rd의 치환기가 되는 아릴옥시기로는 총 탄소수 6∼18의 아릴기를 갖는 것이 바람직하고, 구체적으로는
 (o-, m-, p-)페녹시기를 들 수 있다.

이들 치환기중 2종 이상이 축합환을 형성할 수도 있다. 또 치환될 수도 있고, 이경우 바람직한 치환기로는 상기와 같다
.

Ra , Rb , R c및 Rd가 치환기를 갖는 경우 적어도 2종 이상이 상기 치한기를 갖는 것이 바람직하다. 그 치환위치로는 특
별히 한정되는 것은 아니고, 메타, 파라 또는 오르토위치일 수 있다. 또 R a와 Rd , Rb와 Rc는 각각 같은 것이 바람직하
지만, 다를 수도 있다.

Re , R f , Rg및 Rh는 각각 수소, 또는 치환 혹은 비치환 알킬기, 아릴기, 아미노기 또는 알케닐기를 나타낸다.

Re , R f , Rg및 Rh로 표시되는 알킬기로는 탄소수가 1∼6인 것이 바람직하고, 직쇄상 또는 분지를 가질 수도 있다. 알킬
기의 바람직한 구체적인 예로는 메틸기, 에틸기, (n, i)프로필기, (n, i, sec, tert)부틸기, (n, i, neo, tert)펜틸기 등
을 들 수 있다.

Re , R f , Rg및 Rh로 표시되는 아릴기, 아미노기, 알케닐기로는 상기 Ra , Rb , R c및 Rd인 경우와 같다. 또 Re와 Rf , Rg
와 Rh는 각각 같은 것이 바람직하지만, 다를 수도 있다.

혼합층에서 나프타센유도체의 사용량은 0.1∼20중량%인 것이 바람직하다.

또 이와 같은 혼합층에서 페닐안트라센유도체와 테트라아릴벤지딘유도체와의 혼합비는 페닐안트라센유도체/테트라아
릴벤지딘유도체의 체적비가 90/10∼10/90인 것이 바람직하다. 그 두께는 1∼500nm, 보다 바람직하게는 10∼200nm
인 것이 바람직하다.

본 발명에서는 청색발광층을 포함하여 2층 또는 3층 발광층을 두어 백색발광하도록 소자를 구성할 수 있다.

홀수송 및/또는 주입층

    
본 발명에서는 일부 상기한 바와 같이, 홀수송 및/또는 주입층을 두는 것이 바람직하다. 홀수송층을 두고, 그 층의 홀주
입수송성 화합물을 발광층의 호스트재료로 사용하는 실시예 이외의 경우에도 홀수송 및/또는 주입층(홀주입수송층이라
고도 함)을 두는 것이 바람직하다. 이 경우 홀주입수송성 화합물로는 방향족 3급아민을 사용하는 것이 바람직하고, 식
 (1)로 표시되는 테트라아릴벤지딘유도체 및 식 (2)로 표시되는 트리페닐아민유도체가 바람직하다. 식 (1)에 대해서
는 전술한 바와 같다. 식 (2)에 대해 설명한다.
    

화학식 10
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식 (2)에서, 2개의 Φ는 페닐렌기를 나타낸다. Φ- Φ의 비페닐렌기로는 4,4'-비페닐렌기, 3,3'-비페닐렌기, 3,4'-비
페닐렌기, 2,2'-비페닐렌기, 2,3'-비페닐렌기, 2,4'-비페닐렌기 중 어느 것일 수 있으나, 특히 4,4'-비페닐렌기가 바
람직하다.

또 R01 , R02 , R03 및 R04 는 하기의 디아릴아미노아릴기 중 어느 것을 나타내며, 이들은 동일하거나 다를 수 있다.

화학식 11

(식중, R011 , R012 , R013 , R014 , R015 , R016 및 R017 은 각각 아릴기를 나타낸다)

R011 , R012 , R013 , R014 , R015 , R016 및 R017 로 표시되는 아릴기는 각각 무치환 또는 치환기를 갖는 것일 수도 있
다.

R011 , R012 , R013 , R014 , R015 , R016 및 R017 로 표시되는 아릴기로는 단일환 또는 다환일 수 있으며, 총 탄소수 
6∼20인 것이 바람직하고, 구체적으로는 페닐기, 나프틸기, 안트릴기, 페난트릴기, 피레닐기, 페릴레닐기 및 o-, m-
 또는 p-비페닐기 등을 들 수 있다. 이들 아릴기는 다시 치환될 수 있으며, 이와 같은 치환기로는 탄소수 1∼6의 알킬
기, 무치환 혹은 치환기를 갖는 아릴기 또는 알콕시기, 아릴옥시기 및 -N(R 021 ) R022 등을 들 수 있다. 여기에서 R0
21 및 R022 는 각각 무치환 또는 치환기를 갖는 아릴기를 나타낸다.

R021 및 R022 로 표시되는 아릴기로는 단일환 또는 다환일 수 있으며, 총 탄소수 6∼20인 것이 바람직하고, 구체적으
로는 페닐기, 나프틸기, 안트릴기, 페난트릴기, 피레닐기, 페릴레닐기 및 o-, m- 또는 p-비페닐기 등을 들 수 있으며
, 특히 바람직하게는 페닐기를 들 수 있다. 이들 아릴기는 다시 치환될 수 있으며, 이와 같은 치환기로는 탄소수 1∼6의
 알킬기, 무치환 혹은 치환기를 갖는 아릴기 등을 들 수 있다. 알킬기로는 바람직하게는 메틸기를 들 수 있고, 상기 아릴
기로는 바람직하게는 페닐기를 들 수 있다.

R01 , R02 , R03 및 R04 로 표시되는 디아릴아미노아릴기는 예를 들어 디아릴아미노페닐기이고, 이와 같은 기에서 디아
릴아미노기는 식 (2)로 표시되는 골격에 대해 메타위치(3위) 또는 파라위치(4위)에 결합하고 있는 것이 바람직하다.
 이 때의 페닐기는 다시 치환기를 갖을 수 있지만, 디아릴아미노기만을 갖는 것이 바람직하다.

디아릴아미노기의 아릴기로는 단일환 또는 다환일 수 있으며, 총 탄소수 6∼20인 것이 바람직하고, 구체적으로는 페닐
기, 나프틸기, 안트릴기, 페난트릴기, 피레닐기, 페릴레닐기 및 o-, m- 또는 p-비페닐기 등을 들 수 있으며, 특히 바
람직하게는 페닐기를 들 수 있다. 이들 아릴기는 다시 치환될 수 있으며, 이와 같은 치환기로는 탄소수 1∼6의 알킬기
, 무치환 혹은 치환기를 갖는 아릴기 등을 들 수 있다. 상기 알킬기로는 바람직하게는 메틸기를 들 수 있고, 상기 아릴기
로는 바람직하게는 페닐기를 들 수 있다. 또 아릴기의 치환기로는 식 (2)의 R 01 ∼R04 로 표시되는 디아릴아미노아릴기
 이외의 상기의 기도 바람직하다. 치환기를 2 이상 갖는 경우 이들은 동일 또는 다를 수도 있다. 또 치환기는 N의 결합
위치에 대해 메타 또는 파라위치에 결합하고 있는 것이 바람직하다.

또 식 (2)에서 r01 , r02 , r03 및 r04 는 각각 0∼5, 바람직하게는 0∼2의 정수를 나타내고, 특히 0 또는 1인 것이 바람
직하다. 그리고 r01 + r02 + r03 + r04 는 1 이상, 특히 1∼4, 보다 바람직하게는 2∼4이다. 상기 R 01 , R02 , R03 및 R

04 는 N의 결합위치에 대해 메타 또는 파라위치에 결합하고, R 01 , R02 , R03 및 R04 전부가 메타위치, R01 , R02 , R03
및 R04 전부가 파라위치, 또는 R01 , R02 , R03 및 R04 가 메타 또는 파라위치에 결합하거나 이들이 혼재될 수도 있다. 
r01 , r02 , r03 또는 r04 가 2 이상인 경우 R01 군, R02 군, R03 군 또는 R04 군은 동일하거나 다를 수도 있다.
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발광층으로부터 홀수송층, 홀주입층을 순서대로 둘 때에는 홀수송층에 식 (1)의 화합물을 사용하고, 홀주입층에 식 (2
)의 화합물을 사용하는 것이 바람직하다. 이와 같은 화합물을 조합함에 따라 전자를 차단하는 기능이 향상된다. 어느 
경우에도 홀수송층에는 벤지딘골격을 가지며, 페닐렌디아민골격을 갖지 않는 방향족 3급아민을 사용하는 것이 바람직
하고, 홀주입층에는 페닐렌디아민골격을 갖는 방향족 3급아민을 사용하는 것이 바람직하다.

홀주입층의 두께는 1∼1000nm, 보다 바람직하게는 1∼100nm이며, 홀수송층의 두께는 1∼200nm, 보다 바람직하게
는 5∼100nm이다. 이들 층을 1층만 둘 때에는 1∼1000nm, 보다 바람직하게는 10∼500nm로 하는 것이 바람직하다
.

전자수송 및/또는 주입층

본 발명에서는 일부 상기한 바와 같이, 전자수송 및/또는 주입층을 두는 것이 바람직하다. 전자수송층을 두고, 그 층의
 전자주입수송성 화합물을 발광층의 호스트재료로 사용하는 실시예 이외의 경우에도 전자수송 및/또는 주입층(전자주
입수송층이라고도 함)을 두는 것이 바람직하다. 이 경우 전자주입수송성 화합물로는 상기의 페닐안트라센유도체 외에
 트리스(8-퀴놀리노라토)알루미늄(Alq3 ) 등의 8-퀴놀리놀 또는 그 유도체를 배위자로 하는 유기금속착체 등의 퀴놀
린유도체, 옥사디아졸유도체, 페릴렌유도체, 피리딘유도체, 피리미딘유도체, 퀴녹살린유도체, 디페닐퀴논유도체, 니트
로치환 플루오렌유도체 등을 사용할 수 있다.

특히 식 (A)의 디페닐안트란유도체와 8-퀴놀리놀 또는 그 유도체를 배위자로 하는 알루미늄착체(특히 트리스(8-퀴
놀리노라토)알루미늄)를 사용하고, 전자를 발광층의 전자수송층에 사용하며, 후자를 음극의 전자주입층에 사용해도 바
람직하다. 또한 8-퀴놀리놀 또는 그 유도체를 배위자로 하는 알루미늄착체에 대해서는 WO 98/08360호 등에 개시되
어 있다.

전자주입층의 두께는 1∼1000nm, 보다 바람직하게는 1∼100nm이고, 전자수송층의 두께는 1∼500nm, 보다 바람직
하게는 1∼100nm이다. 이들 층을 1층만 둘 때에는 1∼1000nm, 보다 바람직하게는 1∼100nm의 두께로 하는 것이 
바람직하다.

음극

음극은 저항이 낮은 금속이 바람직하다. 이것은 복수개의 발광소자에 동시에 전류를 공급하도록 구동방법을 채택하는 
경우에 매우 중요하다. 또는 유기층에 전자를 주입하기 쉬운 재료를 선택할 수있고, 그 위에 다시 낮은 저항의 금속을 
적층할 수도 있다.

본 발명에서 사용되는 음극재료에는 알칼리금속(Li, Na, K, Rb, Cs 등)의 할로겐화물 및 산화물을 사용하는 것이 바람
직하다. 구체적으로는 플루오르화리튬(L iF), 염화리튬(LiCl), 브롬화리튬(LiBr), 요드화리튬(LiI), 플루오르화나트륨
(NaF ), 염화나트륨(NaCl), 브롬화나트륨(NaBr), 요드화나트륨(NaI), 플루오르화루비듐( RbF), 염화루비듐(RbCl
), 브롬화루비듐(RbBr), 요드화루비듐(RbI ), 플루오르화세슘(CsF), 염화세슘(CsCl), 브롬화세슘(CsBr), 요드화세
슘(CsI)의 할로겐화물이나, 산화리튬(Li2O), 산화나트륨(Na2O) 등의 산화물을 들 수 있다. 특히 Rb, Cs 등의 할로겐
화물, 특히 염화물 및 요드화물이 바람직하다.

알칼리금속의 할로겐화물 또는 산화물을 하층으로 하고, 다시 일함수가 작은 재료(예를 들어, Li, Na, K, Mg, Al, Ag
, In 또는 이들의 1종 이상을 함유하는 금속)로 적층할 수 있다. 음극은 결정입자가 미세한 것이 바람직하고, 특히 무정
형상태인 것이 바람직하다. 음극의 총 두께는 10∼1000nm로 하는 것이 바람직하다. 하층을 사용하는 구성에서의 하층
 두께는 0.1∼1nm이다.

    
음극재료로서 알칼리금속의 할로겐화물 또는 산화물을 사용하는 것은 청색발광층을 갖는 소자에서는 특히 유효하고, 청
색발광빛을 안정하게 얻을 수 있다. 청색발광계에서는 호스트의 에너지갭이 녹색계에 비해 크기 때문에 보다 효율이 높
은 전자주입성과 홀주입성이 요구된다. 종래의 MgAg와 같은 음극에서는 전자주입 효율이 나쁘고, 이 대신에 효율이 
높은 재료로서 알칼리금속계가 유효하다. 이것은 일함수가 작기 때문이다. 또 할로겐화물 또는 산화물 형태이어도 일함
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수는 변하지 않으며, 전기장이 걸릴 때에 환원 등이 일어나 금속으로 된다. 이 때문에 취급이 용이한 전자주입재료로서
 적당하다. 또 유기막과 전극과의 밀착을 향상시키는 효과도 있다.
    

알칼리금속의 할로겐화물 또는 산화물을 음극재료로서 사용하는 것은, 특히 청색발광층에 그 인접층인 전자수송층이나
 홀수송층의 전자주입수송성 화합물이나 홀주입수송성 화합물을 호스트재료로서 사용하지 않는 실시예에서는 필수이다
.

또 음극계면의 유기물층에 Li 등의 금속을 도프할 수도 있다.

수분이나 산소에 접촉하지 않도록 유리판이나 금속캔을 접착하고, 충분히 건조한 희가스나 N2와 같은 안정한 가스를 
봉입하여 봉지할 수 있다.

또 전극을 형성한 후에 Al이나 플루오르계 화합물을 증착 또는 스퍼터하여 봉지효율을 향상시킨다.

또한 트리스(8-퀴놀리노라토)알루미늄(AlQ3 )을 전자주입 및/또는 수송층에 사용하고, 음극을 스퍼터링하여 형성한 
경우 전자주입 및/또는 수송층에 대한 스퍼터링에 의한 손상을 방지하기 때문에 전자주입 및/또는 수송층과 음극과의 
사이에 루브렌 등의 나프타센유도체 층을 0.1∼20nm 두께로 형성할 수 있다.

양극

유기EL소자를 면발광시키기 위해서는 적어도 한쪽 전극이 투명내지 반투명할 필요가 있고, 상기와 같이 음극재료에는
 제한이 있기 때문에 바람직하게는 발광빛의 투과율이 80% 이상이 되도록 양극재료 및 두께를 결정하는 것이 바람직하
다. 구체적으로는 ITO(주석도프 산화인듐), IZO(아연도프 산화인듐), SnO 2 , Ni, Au, Pt, Pd, 도판트를 도프한 폴리
피롤을 양극에 사용하는 것이 바람직하고, 특히 ITO, IZO가 바람직하다. ITO는 통상 In 2O3와 SnO2를 화학양론적으
로 함유하지만, 산소량은 다소 편차가 있을 수 있다. IZO는 통상 In 2O3와 ZnO를 화학양론적으로 함유하지만, 산소량
은 다소 편차가 있을 수 있다. In 2O3에 대한 SnO2의 혼합비는 1∼20중량%, 보다 바람직하게는 5∼12중량%이다. 또
 IZO에서의 In2O3에 대한 ZnO의 혼합비는 통상 12∼32중량%이다. 또 양극의 두께는 10∼500nm로 하는 것이 바람
직하다. 또 소자의 신뢰성을 향상시키기 위해 구동전압이 낮은 것이 필요하지만, 바람직한 것으로 10∼30Ω/square 또
는 10Ω/square 이하(통상, 0.1∼10Ω/square)의 ITO를 들 수 있다.

또 디스플레이와 같은 큰 소자에서는 ITO가 저항이 크기 때문에 Al배선을 할 수도 있다.

상기 양극의 투명 도전막은 통상 오버코팅층 위에 성막되고 패터닝된다. 이들의 투명 도전막의 저항값이 너무 크면 보
조배선으로 저항율이 보다 낮은 양도체를 발광영역 이외의 부분에 형성하여 투명 도전막과 접속시켜 전압강하를 억제
할 수 있다. 저항율이 낮은 금속으로는 Al, Ag, Au, Cu, Mo, W, Ta, Ni, Cr 등의 금속이나 이들을 주성분으로 하는 합
금 또는 저항율이 낮은 규소화합물을 사용할 수 있다.

EL소자, 특히 유기EL소자의 양극과 음극 사이에서 누전되는 것을 방지할 필요가 있는 경우는 투명 도전막의 단부나 보
조배선을 절연막으로 피복한다. 절연막이 투명 도전막의 발광면과 접하는 부분의 차이를 60도 이하로 서서히 테이퍼지
게 하여 누전되는 것을 억제할 수 있다.

필요하면 인접한 소자의 음극을 분리하기 위해 소자분리 구조체를 형성할 수 있다.

소자분리구조체는 제품비율이 양호한 패널을 생산하기 위해 오버행부를 갖는 것이 실용상 필수라고 할 수 있다.

이후, 발광기능을 하는 유기물을 함유하는 재료를 성막한다. 이 재료는 단일층 또는 복수층으로도 할 수 있다. 또 복수
층인 경우는 적어도 발광기능 영역이 유기물일 수 있다.
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또 소자의 유기층이나 전극의 열화를 방지하기 위해 소자를 봉지판 등으로 봉지하는 것이 바람직하다. 봉지판은 습기의
 침입을 방지하기 위해 접착성 수지층을 사용하여 봉지판을 접착하여 봉지한다. 봉지가스는 Ar, He, N 2등의 불활성 가
스 등이 바람직하다. 또 이 봉지가스의 수분함유량은 100ppm 이하, 보다 바람직하게는 10ppm 이하, 특히 1ppm 이하
인 것이 바람직하다. 이 수분함유량에 하한값은 특별히 없지만, 통상 0.1ppm 정도이다.

봉지판의 재료로는 평판상이 바람직하고, 유리나 석영, 수지 등의 투명 또는 반투명 재료를 들 수 있지만, 특히 유리가
 바람직하다. 이와 같은 유리재로는 단가면에서 알칼리유리가 바람직하지만, 그외에 소다석회유리, 납알칼리유리, 붕규
산염유리, 알루미노시리케이트유리, 실리카유리 등의 유리조성인 것도 바람직하다. 특히 표면처리가 없는 소다유리의 
유리재가 값싸게 사용할 수 있어 바람직하다. 봉지판으로는 유리판 이외에 금속판, 플라스틱판 등이 사용될 수도 있다
.

    
봉지판은 스페이서를 사용하여 높이를 조절하고, 소정의 높이로 유지할 수 있다. 스페이서의 재료로는 수지비드, 실리
카비드, 유리비드, 유리섬유 등을 들 수 있고, 특히 유리비드가 바람직하다. 스페이서는 통상 입경분포가 좁은 입상물이
지만, 그 형상은 특별히 한정되는 것은 아니며, 스페이서로서의 기능에 지장이 없는 것이면 여러 형상일 수 있다. 그 크
기는 원형으로 환산하여 1∼20㎛, 보다 바람직하게는 1∼10㎛, 특히 2∼8㎛가 바람직하다. 이와 같은 직경을 갖는 것
은 길이가 100㎛ 이하인 것이 바람직하다. 그 하한은 특별히 규제되는 것은 아니지만 통상 직경과 동일한 정도 이상이
다.
    

또한 봉지판에 요부를 형성한 경우에는 스페이서를 사용 또는 사용하지 않아도 된다. 사용하는 경우의 바람직한 크기는
 상기한 범위이지만, 특히 2∼8㎛가 바람직하다.

스페이서는 미리 봉지용 접착제에 혼입하거나 접착시에 혼입할 수도 있다. 봉지용 접착제에서의 스페이서의 함유량은 
바람직하게는 0.01∼30중량%, 보다 바람직하게는 0.1∼5중량%이다.

접착제로는 안정한 접착강도가 유지되고, 기밀성이 양호한 것이면 특별히 한정되는 것은 아니지만, 카티온경화 타입의
 자외선 경화형 에폭시수지 접착제를 사용하는 것이 바람직하다.

본 발명에서 유기EL구조체를 형성하는 기판으로는 예를 들어 유리, 석영 등의 비정질기판; Si, GaAs, ZnSe, ZnS, Ga
P, InP 등의 결정기판을 들 수 있으며, 또 이들 결정기판에 결정질, 비정질 또는 금속버퍼층을 형성한 기판도 사용할 수
 있다. 또 금속기판으로는 Mo, Al, Pt, Ir, Au, Pd 등을 사용할 수 있으며, 바람직하게는 유리기판이 사용된다. 기판은
 빛을 방출하는 쪽에 있는 경우 상기 전극과 동일한 광투과성을 갖는 것이 바람직하다.

본 발명의 EL표시장치에 사용되는 유기EL소자는 통상 직류구동형 또는 펄스구동형의 EL소자에 사용되지만, 교류구동
형일 수 있다. 인가전압은 통상 2∼30V 정도로 한다.

유기EL소자는 예를 들어, 기판/홀주입전극/홀주입수송층/발광층/전자주입수송층/음전극(전자주입전극)/보호층이 순서
대로 적층된 구성으로 할 수 있다.

또 상기 발명의 소자는 막두께 쪽으로 다단으로 중첩할 수 있다. 이와 같은 소자구조로 인해 발광색의 색조조정이나 다
색화할 수 있다.

무기EL소자

무기EL소자는 전기절연성 기판과 소정의 패턴으로 형성된 제1 전극과 제1 절연체층으로 되어 있는 구조체; 그 위에 설
치된 진공증착, 스퍼터링법, CVD법 등으로 형성된 전계발광하는 발광층; 제2 절연체층; 및 바람직하게는 투명전극으로
 되어 있는 제2 전극층을 갖는 기본구조를 갖는다. 또 제1 절연체층 및 제2 절연체층의 적어도 한쪽 재질은 이하에 상
세히 설명하는 바와 같은 특정 조성물인 것이 바람직하다.
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발광층은 통상 EL소자와 같고, 제2 전극은 통상의 박막공정을 사용하여 설치되는 ITO막을 사용한다.

바람직한 발광층 재료로는, 예를 들어 월간디스플레이지 1998년 4월호 p1∼10의 " 최근 디스플레이의 기술동향" (다
나카 소가쿠저)에 기재되어 있는 바와 같은 재료를 들 수 있다. 구체적으로는 적색발광을 얻을 수 있는 재료로서 ZnS
, Mn/CdSSe 등, 녹색발광을 얻을 수 있는 재료로서 ZnS:TbOF, ZnS:Tb, ZnS:Tb 등, 청색발광을 얻을 수있는 재료로
서 SrS:Ce, (SrS:Ce/ZnS)n, CaCa 2 S4 :Ce, Sr 2Ga2 S5 :Ce 등을 들 수 있다.

또 백색발광을 얻을 수 있는 것으로 SrS:Ce/ZnS:Mn 등이 알려져 있다.

이들 중에서도 IDW(International Display Workshop: 1997년, p593∼p596)에서 X. Wu가 발표한 " Multicolor 
Thin-Film Ceramic Hybrid EL Display" 에서 검토된 SrS:Ce의 청색발광층을 갖는 EL에 본 발명을 적용함에 따라
 특히 바람직한 결과를 얻을 수 있다.

발광층의 막두께로는 특별한 제한은 없지만, 너무 두꺼우면 구동전압이 상승하고, 너무 얇으면 발광효율이 저하된다. 
구체적으로는 형광재료에 의하지만 바람직하게는 100∼1000nm, 특히 150∼500nm이다.

발광층의 형성방법은 기상추적법을 사용할 수 있다. 기상추적법으로는 스퍼터법이나 증착법 등의 물리적 기상추적법, 
CVD법 등의 화학적 기상추적법을 들 수 있다. 이들 중에서도 CVD법 등의 화학적 기상추적법이 바람직하다.

또 특히 상기 IDW에 기재되어 있는 바와 같이, SrS:Ce의 발광층을 형성하는 경우는 H 2 S분위기하에 전자빔증착법으로
 형성하면 고순도의 발광층을 얻을 수 있다.

발광층이 형성된 후, 가열처리를 하는 것이 바람직하다. 가열처리는 전극층, 절연층 및 발광층을 기판에 적층한 후 행하
거나, 전극층, 절연층, 발광층, 절연층 및 선택적으로 전극층을 기판에 형성한 후에 캡애널(cap anneal)할 수도 있다.
 통상 캡애널법을 사용하는 것이 바람직하다. 열처리온도는 바람직하게는 600∼기판의 소결온도, 보다 바람직하게는 
600∼1300℃, 특히 800∼1200℃가 바람직하고, 처리시간은 10∼600분, 특히 30∼180분 정도이다. 애널처리시의 
분위기로는 N2 , Ar, He 또는 N 2중에 O2가 0.1% 이하의 분위기가 바람직하다.

투명전극재료는 전기장을 효율적으로 발생시키기 위해 비교적 낮은 저항을 갖는 재질이 바람직하다. 구체적으로는 주석
도프산화인듐(ITO), 아연도프산화인듐( IZO), 산화인듐(In 2O3 ), 산화주석(SnO2 ) 및 산화아연(ZnO) 중 어느 것을
 주성분으로 한 것이 바람직하다. 이들 산화물은 화학양론적인 조성에서 다소 편차가 있을 수 있다. In 2O3에 대한 Sn
O2의 혼합비는 1∼20중량%, 보다 바람직하게는 5∼12중량%이다. 또 IZO에서의 In 2O3에 대한 ZnO의 혼합비는 통
상 12∼32중량%이다.

제1 절연체층에, 이하에 상세히 설명하는 특정 조성의 강유전체재료를 사용하는 경우 기판, 제1 전극, 제1 절연체층이
 적층세라믹구조체인 것이 바람직하다. 이 경우 제1 절연체층과 기판에 동일한 재료 또는 동일한 재료계를 사용할 수 
있다.

제1 절연체층은 티탄산바륨계의 강유전체로 되어 있고, 주성분으로 티탄산바륨, 부성분으로 산화마그네슘, 산화망간, 
산화바륨 및 산화칼슘으로부터 선택되는 적어도 1종과, 산화규소를 함유한다. 티탄산바륨을 BaTiO 3으로, 산화마그네
슘을 MgO으로, 산화망간을 MnO로, 산화바륨을 BaO로, 산화칼슘을 CaO로, 산화규소를 SiO 2로 각각 환산할 때, 절연
체층중에서 각 화합물의 비율은 BaTiO3 100몰에 대해 MgO: 0.1∼3몰, 바람직하게는 0.5∼1.5몰, MnO: 0.05∼1.0몰
, 바람직하게는 0.2∼0.4몰, BaO+CaO: 2∼12몰, SiO 2 : 2∼12몰이다.

(BaO+CaO)/SiO 2는 특별히 한정되지 않지만, 통상 0.9∼1.1로 하는 것이 바람직하다. BaO, CaO, SnO 2는 (BaxCa1
-x O)y SiO2로서 함유될 수 있다. 이 경우 치밀한 소경체를 얻기 위해서는 0.3 ≤x ≤0.7, 0.95 ≤y ≤1.05로 하는 것
이 바람직하다.

(BaxCa1-x O)y SiO2의 함유량은 BaTiO3 , MgO 및 MnO의 합계에 대해 바람직하게는 1∼10중량%, 보다 바람직하게
는 4∼6중량%이다.
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또한 각 산화물의 산화상태는 특별히 한정되지 않으며, 각 산화물을 구성하는 금속원소의 함유량이 상기 범위이면 된다
.

제1 절연체층에는 BaTiO3로 환산한 티탄산바륨 100몰에 대해 Y2O3로 환산하여 1몰 이하의 산화이트륨이 부성분으
로 함유되는 것이 바람직하다. Y2O3함유량의 하한은 특별히 없지만, 충분한 효과를 얻기 위해서는 0.1몰 이상 함유하
는 것이 바람직하다. 산화이트륨을 함유하는 경우 (BaxCa1-x O)y SiO2의 함유량은 BaTiO3 , MgO, MnO 및 Y 2O3의
 합계에 대해 바람직하게는 1∼10중량%, 보다 바람직하게는 4∼6중량%이다.

또한 제1 절연층에는 다른 화합물이 함유될 수도 있지만, 산화코발트는 용량변화를 증대시키기 때문에 실질적으로 함유
되지 않는 것이 바람직하다.

상기 각 부성분을 한정하는 이유는 하기와 같다.

산화마그네슘의 함유량이 상기의 범위 미만이면 용량의 온도특성이 열화해 진다. 산화마그네슘의 함유량이 상기의 범위
를 넘으면 소결성이 급격히 악화되고 치밀성이 불충분하여 절연내압의 경시변화가 커져 얇은 막두께로 사용하기 곤란
하게 된다.

산화망간의 함유량이 상기 범위 미만이면 양호한 내환원성이 얻어지지 않고, 제1 전극에 산화되기 쉬운 Ni을 사용할 때
, 절연내압의 경시변화가 커지고, 얇은 막두께로 사용하기 곤란해 진다. 산화망간의 함유량이 상기 범위를 넘으면 용량
의 경시변화가 커지고 발광소자의 발광휘도의 경시변화가 커진다.

BaO+CaO나, SiO2 , (BaxCa1-x O)y SiO2의 함유량이 너무 적으면 용량의 경시변화가 커지고, 발광소자의 발광휘도의
 경시변화가 커진다. 함유량이 너무 많으면 유전율이 급격히 저하되고, 발광개시전압이 상승하며 휘도가 떨어진다.

산화이트륨은 절연내압의 내구성을 향상시킨다. 산화이트륨의 함유량이 상기 범위를 넘으면 용량이 감소하고, 소결성이
 저하되어 치밀성이 불충분하게 된다.

또 제1 절연층에는 산화알루미늄이 함유될 수도 있다. 산화알루미늄을 첨가함으로써 소결온도를 저하시킬 수 있다. A
l2O3로 환산할 때의 산화알루미늄의 함유량은 제1 절연체층 재료 전체의 1중량% 이하가 바람직하다. 산화알루미늄의
 함유량이 너무 많으면 반대로 제1 절연체층의 소결을 저해한다.

제1 절연체층의 평균결정입경은 특별히 한정되는 것은 아니지만, 상기 조성으로 함으로써 미세한 결정이 얻어진다. 통
상 표준결정입경은 0.2∼0.7㎛이다.

상기 적층세라믹구조체를 사용하는 경우의 제1 전극층의 도전성 재료는 특별히 한정되지 않지만, 주성분으로 Ag, Au
, Ni, Pd, Pt, Cu, Fe, Co, Mo, W 등의 금속을 1종 또는 2종 이상, 또는 이들 합금을 사용할 수 있다.

기판재료는 상기의 적층세라믹구조체를 사용하는 경우 특별히 한정되는 것은 아니지만, Al2O3 , 및 Al2O3에 여러 가지
 목적, 예를 들어 소성온도를 조정할 목적 등으로 SiO2 , MgO, CaO 등을 첨가한 것을 사용한다. 적층세라믹구조체를 
사용하지 않는 경우에는 통상의 EL소자로 사용되고 있는 유리기판을 사용할 수 있지만, 보다 고온에서의 처리가 가능
한 고융점유리가 바람직하다.

상기의 적층세라믹구조체는 통상의 기재방법에 의해 제조된다. 즉, 기판으로 형성되는 세라믹원료분말에 바인더를 혼합
하여 페이스트를 만들고, 캐스팅성막하고 녹색시이트를 제조한다. 세라믹의 내부전극으로 되는 제1 전극은 녹색시이트
위에 스크린인쇄법으로 인쇄된다.

이어서, 필요에 따라 소성을 한 후, 그 위에 고유전체 재료분말에 바인더를 혼합하여 제작한 페이스트를 스크린인쇄법
 등으로 인쇄하고, 소성하여 적층세라믹구조체를 제작한다.

소성은 탈바인더처리를 행한 후, 1200∼1400℃, 바람직하게는 1250∼1300℃에서 수십∼수시간 행한다.
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또 소성에는 산소분압을 10-8 ∼10-12 기압으로 하는 것이 바람직하다. 이 조건하에서는 제1 절연체층이 환원분위기
이기 때문에 전극에 값싼 비금속, 예를 들어 Ni, Cu, W 및 Mo 중 1종 또는 1종 이상을 주성분으로 하는 합금 등을 사
용할 수 있다. 이 경우 필요에 따라 녹색시이트와 제1 전극의 패턴 사이에 산소확산방지층, 예를 들어 제1 절연체층과
 같은 층을 두고 소성할 수 있다.

환원성 분위기중에서 소성한 경우 복합기판에는 애닐을 실시한 것이 바람직하다. 애닐은 제1 절연체층을 재산화하기 위
한 처리로, 이에 따라 절연내압의 경시변화를 줄일 수 있다.

애닐분위기중의 산소분압은 10-6 기압 이상, 특히 10-5 ∼10-4 기압으로 하는 것이 바람직하다. 산소분압이 상기 범
위 미만이면 절연체층 또는 유전체층의 재산화가 곤란하고, 상기 범위를 넘으면 내부도체가 산화하는 경향이 있다.

애닐시의 유지온도는 1100℃ 이하, 특히 500∼1000℃로 하는 것이 바람직하다. 유지온도가 상기 범위미만이면 절연
체층 또는 유전체층의 산화가 불충분하게 되어 수명이 단축되는 경향이 있고, 상기 범위를 넘으면 전극층이 산화되어 
용량이 저하될 뿐만 아니라, 절연체소지 및 유전체소지와 반응하여 수명이 단축되는 경향이 있다.

또한 애닐공정은 승온 및 강온만으로 구성될 수 있다. 이 경우 온도유지 시간은 영이고, 유지온도는 최고온도와 같다. 
또 온도유지시간은 0∼20시간, 특히 2∼10시간이 바람직하다. 분위기용 가스는 가습한 N 2가스 등을 사용하는 것이 바
람직하다.

    
적층세라믹구조체의 제작법은 이외에도 여러가지 방법을 채용할 수 있다. 예를 들어 (1) PET 등의 필름시이트를 준비
하고, 그 위에 제1 절연체층용 소정 유전체재료를 포함하는 페이스트를 인쇄법 등으로 전면에 인쇄하고, 그 위에 제1 
전극용 도전재료를 포함하는 페이스트의 패턴을 스크린인쇄법 등으로 형성한 후, 그 위에 기판용 알루미나 이외의 참가
물질 등을 포함하는 페이스트로 되어 있는 녹색시이트를 형성한 적층체를 만들고, 필름시이트로부터 떼어내어 소결한다
. 이 경우에는 필름시이트와 접해있는 면에 발광층 등을 형성해 두는 것이, 이 방법에서 매우 평탄한 면이 얻어진다는 
특징이 있다.
    

(2) 미리 소성된 알루미나 등의 세라믹기판을 준비하고, 기판면에 제1 전극용 도전재료를 포함하는 페이스트의 패턴을
 인쇄법 등으로 형성하고, 그 위에 제1 절연체층용 소정의 유전체재료를 포함하는 페이스트를 스크린인쇄 등으로 전면
에 인쇄하고 기판과 함께 소결하는 방법 등을 채용할 수 있다.

EL소자에서는 서로 직교하는 제1 전극과 제2 전극의 화정된 부분에서 발광표시를 하고, 전극은 전류공급 기능과 화소
표시 기능을 겸하는 것으로 필요에 따라 임의의 패턴으로 형성한다.

기판, 제1 전극, 제1 절연체층을 적층세라믹구조체로서 제작하는 경우 제1 전극의 패턴은 스크린인쇄법으로 용이하게
 형성할 수 있다. 통상 EL소자의 디스플레이에서는 극단적으로 미세한 전극패턴이 요구되는 것은 거의 없고 스크린인
쇄법으로 충분하며, 큰 면적에 낮은 단가로 전극을 형성할 수 있는 이점이 있다. 미세한 전극패턴이 요구되는 경우에는
 포토리소그라피기술을 사용할 수 있다.

상기한 적층세라믹구조체 위에 증착이나 패턴 등의 박막공정으로 발광층 등을 형성하여 무기EL소자가 얻어진다.

(실시예 1)

도 7∼도 14에 3색의 컬러필터를 사용하여 5색의 표시색을 얻을 수 있는 예를 나타낸다. 여기에서 도 7, 도 9, 도 11,
 도 13은 평면도이다. 도 8, 도 10, 도 12, 도 14는 각각 도 7, 도 9, 도 11, 도 13의 A-A'선 단면도이다. 도 7 및 도
 8은 기판(1) 위에 안료분산형 컬러필터를 나타낸 것으로, 상단으로부터 순서대로 청색 (2B)과 녹색(2G)이 교재로 배
치되고, 청색(2B), 녹색(2G), 적색(2R), 컬러필터가 없는 부분(오버코트만: 3a)이 배열된 것을 나타낸 것이다. 녹색
과 청색은 150㎛의 피치로 스트라이프형으로 형성되었다. 컬러필터 위에는 오버코트층(3)이 형성되어 있고, 다시 보호
막(4)으로 SiO2를 성막하였다.
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도 9 및 도 10은 투명도전막(5)으로 ITO를 성막하고, 패터닝한 상태를 나타낸다. ITO는 100nm의 막두께로 성막하고
, 포토리소그라피로 레지스트패턴을 형성하여 시판되는 에칭액, HCl:HNO 3 :H2O="6:1:19의" 비율의 혼합산으로 에칭
하였다.

레지스트를 제거한 후에 유기층(6)으로서 발광기능을 갖는 유기물을 함유하는 재료를 성막한 상태를 도 11 및 도 12
에 나타낸다. 재료는 홀주입층으로 폴리(티오펜-2,5-디일)을 10nm의 두께로, 홀수송층을 겸한 황색발광층으로 TP
D에 루브렌을 1중량%의 비율로 도프한 것을 공증착으로 5nm의 막두께로 성막하였다. 루브렌의 농도는 0.1∼10중량
% 정도가 바람직하고, 이 농도에서 높은 효율로 발광한다. 농도는 발광색의 색발란스로 결정할 수 있고, 이후 성막할 
청색발광층의 빛강도와 파장스펙트럼에 의해 좌우된다. 또 청색발광층으로도 4'-비스[(1,2,2-트리페닐)에테닐]비페
닐을 50nm, 전자수송층으로서 Alq3를 10nm 성막하였다.

마지막으로, 도 13 및 도 14에 도시된 바와 같이, 음극(7)으로서 Al-Li합금 및 Al을 진공증착하였다.

이와같이 하여 얻어진 패널을 발광시키면 위에서 아래로 담청색, 청색, 녹색, 적색, 백색의 발광이 관찰되었다.

(실시예 2)

도 15에 카스테레오용 표시패널을 구성한 예가 도시되어 있다. 도시된 문자정보표시부(101)는 백색표시; 스펙트럴인
디케이터부(103)는 상부(103a)가 황색, 하부(103b)가 담청색; 피크인디케이터부(102)는 상부(102a)가 적색, 중앙
부(102b)가 황색, 하부(102c)를 청색으로 하였다. 또 패널 중앙의 시간표시부(104)는 녹색으로 하였다. 전원표시, 동
작모드 등을 표시하는 다른 부분의 색배치의 설명은 생략한다.

황색은 녹색과 적색의 컬러필터를 1:2로, 담청색은 청색필터와 컬러필터가 없는 부분을 4:1의 면적비율로 모자이크배
치하여 형성하였다. 형성방법은 실시예 1과 같다.

투명도전막으로 성막한 ITO를 소정의 형상으로 패턴화하고, 보조배선으로서 TiN을 50nm, Al을 300nm 적층하여 패
턴화하였다. 또 발광부분과 배선의 인출부분을 제외하고 절연막으로서 포지티브 레지스트를 1㎛ 형성하였다. 포지티브
 레지스트는 180℃ 온도에서 완전 경화시켰다.

    
이어서, 음극을 분리하기 위한 소자분리구조체를 형성하였다. 우선 폴리이미드를 2㎛ 도포하고, 115℃에서 건조한 후
, 레지스트를 3㎛ 도포하고 포토리소그라피에 의해 패턴을 형성하였다. 충분한 시간 형상액에 침지함에 따라 레지스트
 아래의 폴리이미드가 에칭되고 레지스트가 오버행되는 구조를 형성할 수 있었다. 이것은 특개평 9-330792호 공보, 
특개평 10-172765호 공보에 나타난 구조와 방법이다. 또 특개평 9-41663호 공보에 나타난 바와 같은 차양(overh
ang)구조를 갖는 메탈마스크를 사용하여 실시예 1과 같이 홀주입층과 홀수송층을 겸한 황색발광층, 청색발광층을 성막
하고, 계속해서 진공을 유지하면서 Al-Li 합금을 5nm, Al을 300nm 스팩터법으로 성막하였다. 다시 SiON를 50nm로
 같은 스팩터법으로 성막하였다.
    

수분이나 산소에 접촉되지 않도록 유리판을 접착하고, 충분히 건조한 희가스나, N2와 같은 안정한 가스를 봉입하고 봉
지하여 패널을 완성시켰다.

패널은 3색만의 컬러필터를 사용하지 않아도 관계없으며, 컬러필터의 배치를 공부함에 따라 백색, 적색, 녹색, 청색, 황
색, 담청색의 6개색을 표시시킬 수 있으며, 시인성이 좋고, 정보량이 많은 표시패널로 할 수 있었다.

    발명의 효과

본 발명에 의하면, 적은 필터재료수로 필터재료수보다 많은 색을 표현할 수 있는 표시장치를 싼값으로 제공할 수 있는
 EL표시장치를 실현할 수 있었다.
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(57) 청구의 범위

청구항 1.

EL소자단위의 빛방출쪽에 병렬로 배치된 1 또는 2종 이상의 색필터를 갖는 EL표시장치에 있어서,

상기 EL소자단위가 방출하는 빛이 무색을 포함하여 2종 이상의 다른 색필터를 투과하여 표시단위를 구성하는 EL표시
장치.

청구항 2.

제1항에 있어서, 상기 색필터는 컬러필터 또는 형광변환필터인 EL표시장치.

청구항 3.

제1항 또는 제2항에 있어서, 상기 색필터는 스트라이프형, 모자이크형 또는 델타형으로 배치되어 있는 EL표시장치.

청구항 4.

제1항 내지 제3항 중 어느 한 항에 있어서, 상기 색필터를 투과하기 이전의 발광색은 단일색인 EL표시장치.

청구항 5.

제1항 내지 제4항 중 어느 한 항에 있어서, 상기 색필터를 투과하기 이전의 발광색은 대체로 백색인 EL표시장치.

청구항 6.

제1항 내지 제5항 중 어느 한 항에 있어서, 4색 이상의 표시색을 갖는 EL표시장치.

청구항 7.

제1항 내지 제6항 중 어느 한 항에 있어서, 상기 색필터 중 어느 하나는 적어도 가시광에 대해 투명한 부분을 가지며, 
이 투명부분에 의해 EL소자단위의 발광색이 실질적으로 변하지 않고 외부로 나오는 EL표시장치.

청구항 8.

제1항 내지 제7항 중 어느 한 항에 있어서, 상기 2종 이상의 색필터의 면적비에 따라 표시단위의 색조를 조정하는 EL
표시장치.

청구항 9.

제1항 내지 제8항 중 어느 한 항에 있어서, 상기 EL소자단위의 발광기능을 갖는 부분은 유기재료를 주성분으로 하는 
EL표시장치.

청구항 10.

제9항에 있어서, 상기 EL소자단위의 발광기능을 갖는 부분은 도판트농도에 의해 표시단위의 색조를 조정하는 EL표시
장치.
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청구항 11.

제1항 내지 제10항 중 어느 한 항에 있어서, 세그멘트표시부와 도트매트릭스표시부를 가지며, 상기 세그멘트표시부의
 필터재료가 도트매트릭스표시부의 필터재료의 색 수보다 적은 필터재료로 구성되어 있는 EL표시장치.
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도면 1
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专利名称(译) 有机场显示装置

公开(公告)号 KR1020010067077A 公开(公告)日 2001-07-12

申请号 KR1020000047013 申请日 2000-08-14

申请(专利权)人(译) 茶时间衰减为负值，公司

当前申请(专利权)人(译) 茶时间衰减为负值，公司

[标]发明人 CODAMA MITSUFUMI
코다마미쓰후미
TAKAKU MUNEHIRO
다카쿠무네히로
MORITA TSUYOSHI
모리타쓰요시
MIZUTANI YOSUKE
미즈타니요스케

发明人 코다마미쓰후미
다카쿠무네히로
모리타쓰요시
미즈타니요스케

IPC分类号 H05B33/22 H01L51/50 H01L27/32 H05B33/12 H05B H01L51/52 H01L27/28 H05B33/00 H05B33/14 
H01L

CPC分类号 H05B33/22 H01L27/322

代理人(译) 朴志炯
HWANG，E NAM

优先权 1999233464 1999-08-20 JP

外部链接 Espacenet

摘要(译)

可以实现一种有机场显示装置，其能够以低成本提供能够以少量过滤材
料表现出比过滤材料的数量更多的颜色的显示装置。 一种EL显示装置，
其具有一个或两种或更多种滤色器，所述滤色器在发射有机电致发光元
件单元的光的一侧上平行设置，其中由EL元件单元发射的光包括无色并
透过两个或更多个不同的滤色器EL显示装置构成该单元。 1   - 1 -   指数
方面 有机场显示装置，滤色器

https://share-analytics.zhihuiya.com/view/ae216cb7-a2f7-4914-b4a2-53db4a8cce82
https://worldwide.espacenet.com/patent/search/family/016955453/publication/KR20010067077A?q=KR20010067077A

