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研究成果の概要（和文）： 
 
有機 EL デバイスの動作メカニズムの解明を目的とし、有機 EL デバイスへの光キャリ

ヤ発生層を導入し、色素レーザ照射によるキャリヤ生成に基づく直流特性および過渡応答
特性の評価を行った。キャリヤ発生層およびデバイス構造の検討によって、直流特性にお
いて、レーザ光照射により明確な電流増加が観測された。また、発光過渡応答を得るには
至らなかったが、界面のキャリヤ注入を示唆する電流過渡応答を得た。 
 
研究成果の概要（英文）： 
  For evaluation of operation mechanisms of the organic light-emitting devices 
(OLEDs), DC and transient response characteristics of OLEDs inserted a photo carrier 
generation layer were examined. Enhancement of current density under photo 
irradiation was observed by optimization of carrier generation layer and device 
structure. In addition, transient response of current was observed to suggest carrier 
injection at organic/metal interface. 
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１．研究開始当初の背景 
 近年、液晶、有機エレクトロルミネッセン
ス(EL)デバイス、有機トランジスタ、有機太
陽電池など機能性有機材料を用いた有機デ
バイスの研究が盛んに行われている。特に有
機ELデバイスは11インチテレビの実用化に
至っている。実用化の域に達した感のある有
機 EL デバイスではあるが、その動作メカニ
ズムの詳細がすべて解明したわけではない。
有機 EL デバイスの発光メカニズムとしては
大まかには無機 LED と同様と考えて差し支
えないが、多数の異なる材料薄膜の界面を持
つ有機 EL デバイスにおいては、その界面で
のキャリヤの移動、あるいは注入と発光の過
渡現象について報告例は少ない。本研究者は、
これまでにタイム・オブ・フライト(TOF)法
を用いた有機 EL 材料の移動度評価について
検討を行い、従来報告例の少なかった大きな
電子移動度を持つ材料の評価に成功してい
る。そこで、本研究者は、これまでの TOF 法
によるキャリヤ移動度評価の実績を元に、キ
ャリヤ移動のみならず、キャリヤ移動と同時
に発光の過渡現象を測定し、有機 EL デバイ
スの動作メカニズム解明の手がかりを探り
たいと考えた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、有機 EL デバイス構造におい
て、TOF 法を応用し、過渡光電流波形ととも
に、発光の過渡現象を捉えることによって、
電流挙動と同時に発光挙動を観察し、キャリ
ヤ注入障壁となる界面でのキャリヤ注入過
程と発光過程を同時に評価することによっ
て、有機 EL デバイスの動作メカニズムを解
明することを目的とした。 
 
３．研究の方法 

有機薄膜の TOF 法による移動度評価は、
電圧を印加した電極間に挟み込んだ有機薄
膜に極短パルス光を照射し、一方の電極近傍
でキャリヤをシート状に発生させ、その過渡
光電流波形からそのキャリヤが膜内を走行
する時間を観測することによって、移動度を
評価する方法である。また、有機 EL デバイ
スは電極間に挟み込んだ有機薄膜に電圧を
印加することによって両電極からキャリヤ
を注入し、発光させる現象である。有機 EL
デバイスは一般に有機薄膜を積層し、その多
層膜が電極対に挟みこまれた構造を有して
おり、キャリヤ注入障壁となる界面が多数存
在する。本研究では、有機 EL デバイス構造
において、TOF 法による評価を行うため、光
照射による電流および発光増加が可能なデ
バイス構造を作製し、検討を行った。 

陽極には indium-tin-oxide (ITO)、ホール
輸送層として bis[N-(1-naphthyl)-N- phenyl] 
benzidine (α-NPD) 、 発 光 層 と し て

tris(8-hydroxyquinoline) aluminum (Alq3)
または 4,4’-N,N-dicarbazolebiphenyl (CBP)
を ホ ス ト 材 料 と し 、 fac-tris(2- 
phenylpyridine) iridium (Ir(ppy)3)を 5 wt%
ド ー プ し た 薄 膜 、 電 子 輸 送 層 と し て
2,9-dimethyl-4,7-diphenyl-1,10- 
phenanthroline (BCP)、陰極には Al を用い
た。キャリヤ発生層 (CGL)材料としては
titanyl phthalocyanine (TiOPc) お よ び
fullerene (C60)を用いた。デバイス構造を図
1 に示す。 

Device A および Device B において、陰極
側の α-NPD は、Al 陰極からの電子の注入を
ブロックために挿入した。 
直流特性評価には励起光源として波長 633 

nm の He-Ne レーザを用い、過渡応答評価時
の極短パルス光源としては、窒素レーザ（波
長 337 nm）または色素レーザ（650 nm）を
用いた。直流特性時の発光輝度測定には、レ
ーザ反射光成分を除去するため、バンドパス
フィルタを使用した。 
 
４．研究成果 
 Device A において、CGL 層として、TiOPc
単層、C60 単層、および TiOPc+C60 (1:1)混
合層について検討を行った。TiOPc 単層をキ
ャリヤ発生層として使用し、膜厚や成膜条件
の検討を行った結果、いずれも不安定な特性
が得られた。原因として、TiOPc の結晶構造
が平面的で、蒸着時に結晶化しやすく膜にむ
らができることが考えられる。また C60 単層
においては、光照射の有無によるデバイス特
性の変化は見られなかった。J-V 特性を図 2
に示す。 

そこで、CGL として混合層を用いることで、
アモルファス化し、均一な膜を得ることで、
特性の改善を図った。混合材料として、まず
アモルファス材料として知られているホー
ル輸送材料 α-NPD を TiOPc と混合し、検討
を行った。α-NPD と TiOPc の混合比は 1:1
である。順バイアス時は、レーザ光を照射す
ることで、特性に変化が見られたが、逆バイ
アス側では特性にばらつきが見られ、不安定
であった。次に、TiOPc と C60 の混合を試み
た。作製した素子の光強度による特性の変化
を検討するため、レーザ光を ND フィルタに
より減光した。J-V 特性を図 3 に示す。He-Ne
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図 1 デバイス構造 



 

 

レーザを照射することで、明確な電流の変化
が見られ、安定した特性が得られた。順バイ
アス時の電流密度の増加が大きいことから、
光照射によりキャリヤ発生層でキャリヤが
発生し、発光層 Alq3に注入されていることを
示唆している。電圧 10 V 時の光強度依存性
を図 4 に示す。電流密度が光強度に比例して
いることから光強度に比例してキャリヤが
発生し、Alq3膜内に注入されているという結

果が得られた。図 5 にエネルギーバンド図を
示す。レーザを照射しない場合、陰極側の
α-NPD により電子の注入を制限しているた
め、陽極からの正孔の注入および正孔輸送が
電流として表れており、レーザ光を照射する
ことで、キャリヤ発生層内で発生したキャリ
ヤの輸送により電流密度が増加している。し
かしながら、Alq3からの十分な発光は得られ
なかった。 
 次に発光強度の増加を狙い、発光層として
CBP+Ir(ppy)3を用いたデバイス（Device B）
の検討を行った。図 6 に J-V 特性を、図 7
にエネルギーバンド図を示す。Device A と同
様に、順バイアス時はレーザ光に比例して電
流密度が変化し、最大 500 倍近い電流の増加
が見られた。逆バイアス時は、BCP でホール
がブロックされ電流の増加は見られなかっ
た。また、レーザ照射部で Ir(ppy)3からのが
発光が確認され、電流密度 100 mA/cm2時で
200 cd/m2の輝度を得た。 
 直流特性において、レーザ照射による電流
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図 2 Device A の J-V 特性 1 

図 3 Device A の J-V 特性 2 

図 4 Device A の電流―光量特性 

図 5 Device A のエネルギーバンド図 



 

 

増加と発光増加が観測されたことから、図 8
に示す測定系を用いて過渡光応答について
検討を行った。図 9 に Device B での過渡光
応答波形を示す。印加電圧を変化させること
で電流波形が増加することから過渡光応答
を示していることは明らかであるが、非常に
複雑な応答を示した。まず、極短パルス光照
射により CGL 層でキャリヤが発生し、電子
が BCP へ、ホールが Al 陰極側の α-NPD に
注入され、電界により移動することで外部回
路に誘導電流が流れる。図 7 に示したエネル
ギーバンド図から、TiOPc および C60 から
BCPへの電子注入にはバリアが存在し、CGL
で発生したキャリヤの一部は CGL 内に空間
電荷として存在し、各層に印加されている電
界の変動を引き起こすことなどで、複雑な電

流応答を示しているものと考えられる。 
このように多数の界面を有する Device B

のような構造では十分な解析が行えないと
判断し、デバイス構造の単純化を試みた
（Device C）。光照射側の電極の仕事関数の
小さなAlの半透明膜(20 nm)を用いることで
α-NPD へのホール注入の抑止し、発光層とし
て Alq3 を用いる 2 層構造とした。ここで
α-NPD は 7.4 µm と厚くし、337 nm の極短
パルス光で α-NPD を直接励起した。α-NPD
の 337 nm での吸収係数は十分大きく、光照
射電極近傍でのみキャリヤが発生すると考
えられる。図 10 に光照射側電極をプラスと
したときの Alq3 の有無による過渡光電流波
形を示す。α-NPD 単層デバイスの過渡光電
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図 7 Device B のエネルギーバンド図 

図 6 Device B の J-V、L-J 特性 

図 8 過渡応答測定系 

図 9 Device B の過渡応答 

図 10 Device C の過渡応答 



 

 

流波形は典型的な非分散型の応答を示し、キ
ャリヤ走行時間から移動度を見積もった結
果、報告されている値と一致した。また、Alq3

の挿入により時間と共に電流が増加してい
ることが示された。これは α-NPD 内をホー
ルが移動し、Alq3 層に近づくことで Alq3 の
電界が強くなり、Al 陰極から Alq3 への電子
注入が促進されたことによる電流の増加に
起因すると考えられる。 
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