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研究成果の概要（和文）：希少な金属を使わずに高効率な有機ELを実現する熱活性化遅延蛍光発光 (TADF) 材料
が注目されている。本課題では、超低消費電力・長寿命有機EL素子を実現を目指して研究を行った。その結果、
独自のn型材料を利用することで、緑色素子で、130 lm/W 超の電力効率を実現した。また、新たなホール輸送材
料群の開発により、大型ディスプレイ相当の輝度で、緑色TADF素子の輝度半減寿命約２万時間を実現した。

研究成果の概要（英文）：Thermally activated delayed fluorescence (TADF) emitters, which can realize 
100% electron-to-photon conversion without use of precious platinum metals, are one of the most 
attractive candidates for high-performance organic light emitting devices (OLEDs). In this work, we 
tried to realize low-power-consumption and long life TADF OLEDs. Consequently, we successfully 
developed TADF OLEDs with an ultra-high power efficiency of 133 lm W&#8211;1 and an unprecedented 
low turn-on voltage of 2.22 V via the strategic use of exciplex host system. Further, we were able 
to develop a multifunctional hole-transport layer based on a hexaphenylbenzene skeleton to realize 
record-breaking efficient and stable green TADF OLEDs exhibiting EQE of 19.2% and operation lifetime
 at 50% (LT50) of over 20,000 h at an initial luminance of 1000 cd m－2.

研究分野： デバイス関連化学

キーワード： 有機EL　有機半導体材料 　有機合成化学　有機半導体デバイス  　光化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
低コストな第三世代のTADFにより超低消費電力・長寿命有機EL照明が実現できれば、爆発的な普及の大きな原動
力となり、インパクトは大きい。有機ELは中小型ディスプレイで一般化しつつあり、大型でも製品化が進んでい
る。超省電力有機ELデバイスの実現は、低炭素社会に大きく貢献するグリーンテクノロジーの実現であり、極め
て大きな社会的意義がある。もちろん、発光材料は有機ELだけでなく、バイオイメージング、刺激応答性材料、
非線形光学材料、イオンセンサー、植物栽培用光源など、多方面で重要な役割を果たす。本研究で得られる成果
は、光化学、有機半導体物性物理の基礎学理の構築の立場から非常に意義があると思われる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 社会の持続的発展には、省電力かつ環境低負荷なスマート電子デバイスの実現が必須である。

中小型ディスプレイとして一般化しつつある有機 EL は、低炭素社会を実現する次世代照明用光

源としても期待されている。第二世代の貴金属含むリン光材料により、照明用有機 EL パネルの

電力効率は蛍光灯を超えたが、理論限界である 200 lm/W 超の実現には、未だ克服すべき課題が

多い。 
 希少な金属を用いずに有機 EL 素子の飛躍的な性能向上を実現する分子内電荷移動（ICT）発

光材料、熱活性化遅延蛍光発光(TADF）材料が注目されている（C. Adachi et al., Nature 2012, 492, 
234.）。白金族錯体を用いるリン光系に匹敵する高い外部量子効率 20%を実現しているが、駆動

電圧は高く、高い外部量子効率と低駆動電圧の両立（=低消費電力）と高輝度下での効率低下（ロ

ールオフ）が課題になっている。 
 TADF 材料は、電流励起によって生

成する 75%の三重項を一重項へアップ

コンバージョンして 100%の内部量子

効率を実現する。この時、一重項と三

重項エネルギーの差（DEST）が大きい

と、アップコンバージョンに時間がか

かる。これが数十〜百マイクロ秒超に

達する遅延蛍光として観測される。長

い遅延蛍光寿命は、励起子の失活過程

を誘起し、高輝度下での効率低下、素

子寿命低下の原因になる。一方、申請

者は最近、カルバゾール誘導体 CBP 
とピリミジン誘導体 B4PyPPM から

なるエキサイプレックスのエネルギー

移動を利用して、低消費電力と高輝度

下での低ロールオフを実現する TADF
デバイスを開発した（H. Sasabe et al., 
Adv. Mater. 2016, 23, 2638.）。この新しい

素子は駆動電圧が 2.3 V と極めて低 
く、電力効率、外部量子効率も通常構造を遥かに凌駕し、リン光系とほぼ同等の値である。高輝

度領域の効率低下も低くとどまる（表 1）。エキサイプレックスのアップコンバージョンを経る

TADF 材料へのエネルギー移動は一重項経由であり、TADF 材料の蛍光成分は極めて短く、ナノ

秒オーダーである。すなわち、エキサイプレックスのアップコンバージョンを経るエネルギー移

動を利用すれば、TADF 材料の三重項励起状態の関与を最小限に抑え、長い遅延蛍光寿命に起因

する問題、高輝度下での効率低下と励起状態の化学種が引き起こす素子劣化を解決することが

出来る。以上の背景から本研究の着想を得た。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、エキサイプレックスのアップコンバージョンと続くエネルギー移動を利用して、

ICT 発光材料のひとつ、TADF 材料の数十から数百マイクロ秒に達する遅延蛍光が引き起こす問

題を解決し、超低消費電力と長寿命を両立するデバイスを実現する。申請者は、カルバゾールと

ピリミジン誘導体からなるエキサイプレックスを利用して、TADF デバイスの低電圧化、高輝度

領域での効率低下の抑制に成功しているが、現在のところ、リン光系と比べて効率は同程度であ

り、効率低下は大きく素子寿命が短いという問題点がある。リン光系を凌駕する究極の高性能

ICT 発光有機 EL デバイスの実現には、①高性能発光材料、②ワイドギャップエキサイプレック

スホスト、③超低電圧・長寿命素子の開発が鍵である。開発した材料群の構造と機能の相関を検

証、機能発現の起源を解明し、高性能化の普遍的な分子設計指針を獲得する。研究期間内に以下

の項目を行う。 
 
①高い発光量子収率と基板水平配向を両立する高性能発光材料群の開発 
②ワイドギャップエキサイプレックスホストの開発 
③超低電圧・長寿命デバイスの開発と駆動メカニズム解明 
 

図 1. カルバゾール誘導体とピリミジン誘導体からなるエキサイ
プレックスと TADF発光材料へのエネルギー移動 
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表 1. 新規素子と従来系、リン光系との素子特性比較 

駆動電圧 (V) 電力効率（lm/W） 外部量子効率(%)

通常素子 3.3 5.0 59 33 19 16

リン光系 2.5 3.6 109 63 25 20

新規素子 2.3 3.2 107 79 26 25

1 cd/m2 1000 cd/m2 1000 cd/m2 1000 cd/m2max max



３．研究の方法 
 本研究では、ICT 発光デバイスのひとつ、TADF デバイスの高輝度領域での効率低下と高い駆

動電圧の問題をエキサイプレックスを用いて解決する。材料面では、①新たな TADF 材料群と②

エキサイプレックスホストの開発を行う。化学構造と機能の相関を検証、機能発現の起源を解明

し、高性能化のための普遍的な分子設計を獲得する。デバイス面では、③超低消費電力、すなわ

ち、高い外部量子効率と低い駆動電圧の両立を行うとともに、長寿命化にも取り組む。 
 
４．研究成果 
①高い発光量子収率と基板水平配向を両立する高性能発光材料群の開発 
 水平配向TADF材料の開発を目的に、ドナーとしてスピロビアクリジン(SBA)骨格に着目した。

SBA の両端にアクセプター部位を導入し、分子長軸方向に大きな形状異方性 
を持たせ、大きな基板水平配向を期

待した。一連の A-D-s-D-A 型の棒状

TADF 材料群の開発による高い水平

配向度の実現と有機 EL 素子の超高

効率化を目指した。開発した材料の

中では、トリフェニルトリアジン含

有 TZ-SBA が青緑色発光 CIE(0.24, 
0.46)と外部量子効率 35.2%を示した 
(H. Sasabe, Chem. Mater. 2017, 29, 
8630)。 
 
②ワイドギャップエキサイプレックスホストによる超高効率TADF型有機EL 
 京都大学の梶らによって開発されたトリ

フェニルトリアジン／カルバゾール含有緑

色 TADF 材料、DACT-II4) を用いて、超低

消費電力 TADF 有機 EL の開発を目指した。 
独自の n 型有機半導体 B4PyPPM とカルバ

ゾール誘導体 CBP をエキサイプレックス

ホストとして用いた素子で、最大電力効率

133 lm/W、最大外部量子効率 29%、発光開

始電圧 2.2 V の特性を示した。これまで報

告された緑色 TADF 有機 EL 素子で最も高

い電力効率である  (H. Sasabe, Adv. Opt. 
Mater. 2018, 6, 1800376) 。 
 
③超低電圧・長寿命デバイスの開発 
 申請者らは、新たなアリールアミン誘導体 4DBTHPB を開発、緑色 TADF 素子で 1000 cd/m2 
時、外部量子効率 20%と輝度半減寿命 (LT50) １万時間を実現した (図表 2. H. Sasabe, Chem. Eur. 
J. 2018, 24, 4590)。 
新たな分子は、(1) 深いイオン化ポテンシ

ャル (Ip: –5.8 eV) と立体障害によるエキ

サイプレックスの形成の抑制、(2) 高い三

重項エネルギー (ET: 2.7 eV) による励起

子失活の抑制、(3) 末端のジベンゾチオフ

ェンにより高いアニオン耐性を実現する。

本結果は、緑色リン光素子に匹敵する外

部量子効率と寿命であり (H. Fukagawa, 
Sci. Rep. 2015, 5, 8429)、ホール輸送層／発

光層界面の問題を解決することで、TADF
素子でリン光系と同等の高い外部量子効

率と長寿命化が実現できることを示して

いる。 

リン光系 従来系 新型素子
電圧 4.5 V – 4.15 V

外部量子効率 20% 14% 21.6%

電力効率 52 lm/W 28 lm/W 54 lm/W
寿命 >10,000 hrs 2,800 hrs ~10,000 hrs

表 2. 新型素子との特性比較@1000 cd/m2 
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A novel sterically bulky hole transporter to remarkably improve the lifetime of TADF OLEDs at high brightness

ベンゾチエノベンゾチオフェン(BTBT)骨格含有新規ホール輸送材料群

ヘキサフェニルベンゼン誘導体ホール輸送材料を用いた緑・水色熱活性化遅延蛍光有機 EL 素子の長寿命化

クリセン誘導体電子輸送材料群の開発と有機EL素子への応用
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Materials Research Society Fall 2018 Meeting; Boston（招待講演）

Materials Research Society Fall 2018 Meeting; Boston（招待講演）

The 19th International Workshop on Inorganic and Organic Electroluminescence & 2018 International Conference on the Science
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Development of A Hexaphenylbenzene-based Hole- transporter Realizing Long Life Green TADF OLEDs at High Brightness

A Structure-Property Relationship of Pyrimidine-based Blue TADF Emitters Realizing EQE close to 25%

A Sky Blue Thermally Activated Delayed Fluorescent (TADF) Emitter Realizing Efficient White Light Emission Through In Situ
Metal Complex Formation

A novel series of hole transport materials containing [1]benzothieno[3,2-b] benzothiophene (BTBT) moieties for organic
light-emitting devices
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The 10th Asian Conference on Organic Electronics（招待講演）

Display Week 2017, 50.4, Los Angeles Convention Center, Los Angeles, California, USA, May 25th, 2017（招待講演）（国際学会）

The 2nd international TADF workshop, Session 4-5, Kyushu University, Fukuoka, Japan, July 19th-21st, 2017（招待講演）（国際
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High-Performance Pyrimidine-Based TADF Emitters Realizing Pure Blue-to-Green Emission

Highly Efficient Pure Blue-to-Green emission from Pyrimidine-Based TADF Emitters

Highly Efficient Blue-to-Green Fluorescent Emitters based on 3-Pyridinecarbonitrile Derivatives

High-Performance Pyrimidine-Based TADF Emitters Realizing Pure Blue-to-Green Emission with EQE of 25%
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The 2nd international TADF workshop, poster No. 25, Kyushu University, Fukuoka, Japan, July 19th-21st, 2017（国際学会）
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Realizing Deep-Blue TADF Emission with CIE of (0.16, 0.15) Using a Highly Twisted Acceptor Unit

Highly Efficient Deep-blue TADF Emitters Exhibiting CIE of (0.16, 0.15) and EQE of 18% Using a Highly Twisted Acceptor Unit

Significant Enhancement of Blue OLED Performances through Molecular Engineering of Pyrimidine-based Emitter

外部量子効率25%を実現するピリミジン誘導体発光材料群
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第65回応用物理学会春季学術講演会、早稲田、早稲田大学西早稲田キャンパス、2018年3月18日、18p-D102-2
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超低消費電力緑色熱活性化遅延蛍光有機EL素子の開発

スピロビアクリジン含有水平配向性TADF材料を用いた超高効率有機EL素子

ヘキサフェニルベンゼン誘導体ホール輸送材料を用いた高輝度・長寿命緑色 TADF 素子
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