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塗布型白色リン光タンデム有機ＥＬ素子の開発に成功 

～印刷による多層構造で高効率化を達成～ 
 

ポイント 
 有機ＥＬ素子に用いられるリン光発光層は、発光効率は高いが塗布溶媒に溶けやすいため、

塗布印刷プロセスにおいて複数のＥＬ素子を塗り重ねるタンデム構造への応用が困難であ
った。 

 塗布溶媒への溶解性や酸性度を制御し、低分子リン光材料を用いた塗布型タンデム構造を
有する有機ＥＬ素子の開発に成功した。 

 その結果、リン光発光材料を使った塗布型有機ＥＬ素子の発光性能（外部量子効率、電流
効率）として世界最高水準を達成した。 

ＪＳＴ 戦略的イノベーション創出推進プログラム（Ｓ－イノベ）の一環として、山形
大学 大学院理工学研究科の千葉 貴之 助教、夫 勇進 准教授、城戸 淳二 教授らは、
塗布印刷プロセスによるタンデム構造注１）を持つ白色リン光注２）有機エレクトロルミネッ

センス（有機ＥＬ）素子の開発に成功しました。 
有機ＥＬの製造プロセスの一種である塗布印刷プロセスは、真空プロセスと比較して

製造コストや環境負荷の削減、生産スピードの向上と大面積成膜が可能で、ディスプレ
イや照明用途への応用が期待されています。また、有機ＥＬ素子の普及には、発光効率
や耐久性の改善が必要であり、複数のＥＬユニットを中間電極注３）を介して直列に接続し
たタンデム構造に注目が集まっています。 
研究チームは、発光層の耐溶媒性を改善し、さらにリン光材料を用いることで大幅な

発光効率の向上に成功しました。低分子リン光発光層に高分子バインダー注４）を少量添加
し、上層の塗布溶媒を適切に選定することで耐溶媒性の向上を実現しました。さらに、
中間電極の導電性高分子材料を中性化することで、耐酸性の低い酸化亜鉛ナノ粒子との
積層構造を可能にし、タンデム構造を実現しました。発光スペクトルおよび駆動電圧は

各ＥＬユニットの足し合わせを示し、外部量子効率２８％・電流効率６９ｃｄ／Ａ（カ
ンデラ／アンペア）の塗布型白色素子における世界最高効率を達成しました。 
本研究により、素子の高性能化に向けた材料および素子開発がより一層加速されるこ

とが期待できます 
本研究成果は、２０１５年７月１６日にＷｉｌｅｙ－ＶＣＨ社が発行する「Ａｄｖａ

ｎｃｅｄ Ｍａｔｅｒｉａｌｓ」にてオンライン公開されました。 

本成果は、以下の事業・研究課題によって得られました。 
事業名：研究成果展開事業 戦略的イノベーション創出推進（Ｓ－イノベ） 
研究開発テーマ：「有機材料を基盤とした新規エレクトロニクス技術の開発」 

(プログラムオフィサー：谷口 彬雄 信州大学 名誉教授・特任教授) 
研究課題名：「印刷で製造するフレキシブル有機ＥＬ照明の開発」 
プロジェクトマネージャー：城戸 淳二 (山形大学 大学院理工学研究科 教授) 

上記研究課題では、白熱電球や蛍光灯を代替する高効率・長寿命な白色有機ＥＬ照明の開発を目的としています。
そのために、印刷・塗工可能な高効率リン光材料群の開発、高効率・長寿命化を支える印刷・塗工プロセスに適した
ホールおよび電子輸送材料やホスト材料の開発、多積層タンデム構造を可能とする材料不溶化技術や溶解性制御技術、
大面積薄膜印刷・塗工プロセスの高精度化や高速化技術の開発を実施し、ロールツーロール印刷・塗工プロセスの可
能性検証も行います。 

参考資料配布 
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＜研究の背景と経緯＞ 

有機発光を利用した有機エレクトロルミネッセンス素子（有機ＥＬ）は、多様な発光が

可能で、優れた発光効率を持つことから、次世代型のフラットパネルディスプレイとして

注目されています。また、自然光に近い見え方（演色性注５）の高さ）ができることから蛍

光灯やＬＥＤに替わる白色照明としても期待されています。 

有機ＥＬの製造工程において、低コストで大面積成膜ができる塗布印刷プロセスは必要

不可欠な技術ですが、発光効率と耐久性の向上が課題となっています。複数のＥＬユニッ

トと中間電極から構成されるタンデム有機ＥＬは、通常の有機ＥＬよりも低い電流密度で

駆動することから、発光効率と耐久性の改善に有効です。タンデム構造は、発光層や中間

電極などの複数の機能層の積層化が必要になります。現在、発光層は、上層の塗布溶媒に

溶けにくい蛍光性高分子材料に限定されており、高い発光効率を持つ低分子リン光材料の

発光層への利用が期待されていました。研究チームは、発光色の異なる低分子リン光材料

を独自に開発したＥＬユニットに組み込み、上層の塗布溶媒に対する耐溶媒性を向上させ

た多積層化技術の確立により、高効率白色リン光タンデム有機ＥＬの開発に成功しました。 

 

＜研究の内容＞ 

高い発光効率を持つ低分子リン光層は耐溶媒性が低いことから、タンデム有機ＥＬ素子

への応用が困難でした。このため、今までに開発してきた塗布型タンデム有機ＥＬでは、

塗布溶媒により下層が溶けないようにするため、発光層には耐溶媒性の優れた蛍光性高分

子材料を使用していました。 

今回、研究チームは、低分子リン光発光層と中間電極として用いた導電性高分子材料の

ＰＥＤＯＴ：ＰＳＳ注６）の積層技術を確立し、以前開発した有機溶媒への溶解性制御によ

る低分子塗布有機ＥＬ素子技術をタンデム構造に応用することで、タンデム白色リン光有

機ＥＬ素子を開発しました。図１に本研究で使用した有機ＥＬ材料とタンデム有機ＥＬ素

子構造を示します。低分子ホスト材料（ＴＣＴＡおよび２６ＤＣｚｐｐｙ）とリン光材料

からなる発光層へ高分子バインダー（ＰＶＫ）を少量添加することにより、水とアルコー

ル混合溶媒への不溶化を実現しました（図２）。続いて、中間電極として各ＥＬユニットへ

電荷を供給する役目を果たすＰＳＤＯＴ：ＰＳＳを水：アルコール混合溶媒に分散させ、

発光層を溶かさずに塗布積層できました。さらに、ＰＥＤＯＴ：ＰＳＳは発光層の塗布溶

媒であるテトラヒドロフランに不溶性を示し、中間電極の下層に位置する発光層への浸透

を防ぎます。また、電子注入層である酸化亜鉛ナノ粒子は、耐酸性が低いため、酸性であ

るＰＥＤＯＴ：ＰＳＳとの積層化が困難でしたが、水酸化ナトリウムによりＰＥＤＯＴ：

ＰＳＳを中性化し、酸化亜鉛ナノ粒子との積層構造を可能にしました。 

上記の発光層、中間電極、電子注入層を用いて作製したタンデム構造を有する塗布型白

色リン光有機ＥＬ素子は、積層した各ＥＬユニットから青色および緑・赤色発光が得られ

たことから、中間電極から各ＥＬユニットへ適切に電荷が供給されていることを明らかに

しました（図３ａ）。駆動電圧および発光効率についても同様に各ＥＬユニットのそれぞれ

の値を足し合わせた値が得られ、実用水準輝度５，０００ｃｄ／ｍ２において世界最高水

準の外部量子効率２８％・電流効率６９ｃｄ／Ａを達成しました（図３ｂ）。これまで、蛍

光性高分子材料に限定されていた塗布型タンデム有機ＥＬ素子（外部量子効率６％〜程度）

において、各機能層の溶解性や酸性度を制御することより、初めて低分子リン光材料を用

いた塗布型タンデム有機ＥＬ素子の開発に成功しました。 
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＜今後の展開＞ 

本研究成果により、低分子材料主体の発光層に高分子バインダー材料を少量添加するこ

とで、上層の塗布溶媒に対する耐溶媒性を向上させ、高い発光効率を持つリン光材料を用

いた塗布型白色リン光素子のタンデム化に成功しました。これまでは、塗布成膜によるタ

ンデム有機ＥＬ素子は蛍光性高分子材料のみに限定されていましたが、低分子かつリン光

材料の応用が可能になり、材料の自由度が大幅に広がりました。 

今回の成果をもとに、高分子バインダー添加しないオール低分子発光層の開発や導電性

高分子材料のさらなる改善を進めることで、発光効率と長寿命化の両立を実現し、実用可

能な塗布型有機 EL素子が期待されます。 

 

 

＜谷口彬雄 プログラムオフィサー(PO)コメント＞ 

有機ＥＬの２層構造を塗布印刷により作製し、白色光源を実現した。今回の成果をもと

に効率、耐久性共に活かせる実用的多層構造の実現につなげたい。 

 

 

＜参考図＞ 

 

 

図１ 本研究で使用した有機ＥＬ材料とタンデム型有機ＥＬ素子構造 
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図２ 水とアルコール混合溶媒による発光層の溶解性評価 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３ タンデム有機ＥＬ素子の（ａ）ＥＬスペクトルと（ｂ）外部量子効率 
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＜用語解説＞ 

注１）タンデム構造 

複数のＥＬユニットとそれらを接続する中間電極から成る有機ＥＬ素子構造。各ＥＬユ

ニットからそれぞれ発光を得る事ができるため、高効率化が可能になる。また、少ない投

入電流で駆動するため、有機材料への電気化学的な負荷を抑制でき、耐久性が改善される。 

 

注２）リン光 

励起三重項状態からの発光。励起一重項状態からの発光を利用する蛍光と比較して４倍

の発光効率を得ることが出来る。 

 

注３）中間電極 

各ＥＬユニットへホールと電子をそれぞれ供給する擬似的な電極材料。本研究では導電性

高分子であるＰＥＤＯＴ：ＰＳＳを使用した。 

 

注４）高分子バインダー 

発光や電荷輸送といった光・電気特性を損なうことなく上層の溶媒耐性を向上させる材

料。本研究ではビニルカルバゾール骨格を持つＰＶＫを使用した。 

 

注５）ＰＥＤＯＴ：ＰＳＳ 

ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）（ＰＥＤＯＴ）とポリエチレンスルホン酸

（ＰＳＳ）からなる水溶性導電性高分子材料。スルホン酸基を有していることから、強酸

性を示す。 

 

注６）演色性 

照明などの光源で物体を照らしたときの、その物体の見え方に変化を与える光源の特性。 

 

 

＜論文タイトル＞ 

“Solution-Processed White Phosphorescent Tandem Organic Light-Emitting Devices” 

（塗布プロセスにより作製した白色リン光タンデム型有機ＥＬ素子） 

 

 

＜お問い合わせ先＞ 

＜研究に関すること＞ 

千葉 貴之（チバ タカユキ）助教 

夫 勇進（プ ヨンジン）准教授 

城戸 淳二（キド ジュンジ）教授 

山形大学 大学院理工学研究科 有機デバイス工学専攻 

〒992-8510 山形県米沢市城南４－３－１６ 

Tel／Fax：0238-26-3595 
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E-mail：T-chiba@yz.yamagata-u.ac.jp（千葉）、 

pu@yz.yamagata-u.ac.jp（夫）、 

kid@yz.yamagata-u.ac.jp（城戸） 

 

＜ＪＳＴの事業に関すること＞ 

保田 睦子（ヤスダ ムツコ） 

科学技術振興機構 産学連携展開部  

〒102-0076 東京都千代田区五番町７ Ｋ’ｓ五番町 

Tel：03-3238-7682 Fax：03-3238-5373 

E-mail：s-innova@jst.go.jp 

 

＜報道担当＞ 

科学技術振興機構 広報課 

〒102-8666 東京都千代田区四番町５番地３ 

Tel：03-5214-8404 Fax：03-5214-8432 

E-mail：jstkoho@jst.go.jp 

 

山形大学 工学部 広報室 

〒992-8510 山形県米沢市城南４－３－１６ 

Tel：0238-26-3419 

E-mail：koukoho@jm.kj.yamagata-u.ac.jp 


