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研究成果の概要（和文）：これまでにホウ素と窒素の「多重共鳴効果」により，励起一重項状態（S1）と励起三
重項状態（T1）のエネルギー差の縮小と励起状態における構造変化の抑制に成功し，色純度に優れた青色発光を
示す熱活性化遅延蛍光（TADF）材料の開発に成功している。本研究では，この分子設計の下，分子構造を最適化
することで，青色TADF材料の逆項間速度の向上に加えて，緑色・赤色の狭帯域TADF材料を開発した。さらに，合
成した発光材料を用いてエネルギー変換効率と色純度に優れたフルカラー有機EL素子（OLED）の開発に成功し
た。

研究成果の概要（英文）：By using the "multiple resonance effect" of boron and nitrogen atoms, we 
have successfully minimized the energy gap between the singlet excited state (S1) and the triplet 
excited state (T1) and suppressed structural changes in the excited state. This has led to the 
development of thermally activated delayed fluorescence (TADF) materials that exhibit ultrapure blue
 emission. In this study, under this molecular design, we developed narrowband green and red TADF 
materials in addition to improving the reverse intersystem crossing rate of blue TADF materials by 
optimizing the molecular structure. Furthermore, using the synthesized luminescent materials, we 
successfully developed full-color organic EL devices (OLEDs) with excellent energy conversion 
efficiency and color purity.

研究分野： 有機材料化学

キーワード： OLED　色純度　熱活性化遅延蛍光　有機ホウ素化合物　エネルギー変換効率

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　OLEDは，ディスプレイ分野での実用化が進んでいるが，エネルギー変換効率に課題を残しており，高効率な
TADF材料の開発が盛んに行われている。一般的なTADF材料は幅広な発光スペクトルを示すという欠点があるが，
本研究で開発した青色・緑色・赤色TADF材料は，20~40 nm程度の狭帯域発光を示すことから，ディスプレイ応用
において光学フィルターにより余分なスペクトル領域をカットする必要がなくなり，エネルギー変換効率の大幅
な向上，それに伴う消費電力の抑制が可能となる。これに加えて，最大輝度の向上や高精彩化も可能となり，社
会的に大きな波及効果が期待できる。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

OLED は，ディスプレイ分野での実用化が進んでいるが，エネルギー変換効率に課題を残し
ている。そこで近年，OLED の内部量子効率（IQE）を 100%まで向上させることが可能な熱活
性化遅延蛍光（TADF）材料の開発が盛んに行われている。しかし，TADF 材料は，一般に幅広
な発光スペクトルを示すことから，実用の際，光学フィルターにより余分なスペクトル領域を
カットして色純度を向上させる必要がある。その結果，ディスプレイとしてのエネルギー変換
効率は，素子の外部量子効率（EQE）の半分以下に留まり，消費電力の増加と素子寿命の低下
を招いている。 
 
２．研究の目的 
これまでに，ホウ素と窒素の「多重共鳴効果」により，励起一重項状態（S1）と励起三重項

状態（T1）のエネルギー差の縮小と励起状態における構造変化の抑制を行い，最大 IQE が
100%に達しながら，極めて色純度に優れた青色発光を示す TADF 材料の開発に成功した。本研
究では，この分子設計の下，分子構造を最適化することで，青色，緑色，赤色の狭帯域 TADF
材料を開発し，エネルギー変換効率と色純度に優れたフルカラー有機 EL 素子（OLED）の実現
を目指す。 
 
３．研究の方法 
多重共鳴型 TADF 材料の π 共役系の拡張と置換基導入により優れた青色，緑色，赤色 TADF

材料を開発する。また，立体的に π 共役系を拡張することで，スピンー軌道相互作用（SOC）
と逆項間交差速度定数（kRISC）の向上を図り，高輝度領域でのロールオフを抑制する。 

 
４．研究成果 

2019 年に開発した-DABNA は非常に色純度が高い青色発光材料であるが，ディスプレイ
に要求される発光波長と比較して少し長かった。そこで，短波長化のために，４つの窒素原
子うちの１つを酸素に置き換えた-DABNA-O を設計した。DFT 計算によると，酸素原子の
原子軌道のエネルギーが相対的に低いため，HOMO への関与が小さく，LUMO と比べて大
きくエネルギー準位が低下することが示唆された。また，時間依存（TD）DFT 計算によ
り，HOMO-LUMO ギャップの拡大に伴う S0–S1間の励起エネルギーの増加が示唆された
（図 1）1)。そこで，-DABNA-O のメチル置換体である-DABNA-O-Me を one-shot ホウ素
化と引き続くカップリング反応により合成した。得られた-DABNA-O-Me を用いて OLED
を作成した結果，4 nm の短波長化が確認され，CIE(x,y)値が(0.12, 0.11)から(0.13, 0.10)へと改
善した。EQE は最大で 29.5%，1000 cd m–2においても 26.0%と高い値を示した。 

 

 

図 1. (a) -DABNA と-DABNA-O の計算結果, (b, c) n-DABNA-O の合成と素子特性 
 
次に，-DABNA の LUMO が局在化しているホウ素の p 位に炭素に電子求引基である CN

基を導入した-DABNA-CN を設計した。(TD)DFT 計算によると，LUMO のエネルギー準位の



低下に伴い，S0–S1間の励起エネルギーが大きく低下することが示唆された（図２）。そこ
で，-DABNA-CN のメチル置換体である-DABNA-CN-Me を one-shot ホウ素化により合成し
た 2)。上述の-DABNA-O-Me と同様，one-shot ホウ素化と引き続くカップリング反応により
合成した。得られた-DABNA-CN を用いて OLED を作成した結果，EL スペクトルのピーク
トップが 504 nm，FWHM が 23 nm の高色純度緑色発光が確認できた。この際，CIE(x,y)値は
(0.13, 0.65)であり，EQE は最大で 31.9%，1000 cd m–2においても 28.5%と高い値を示した。 

 

 
図 2. (a) -DABNA と-DABNA-CN の計算結果, (b,c) -DABNA-CN の合成と素子特性 
 

kRISCは，∆ESTに反比例し，スピン－軌道相互作用（SOC: SnܪSOCTn）の 2 乗に比例する
ため，共役系の拡張と非平面化でその向上を目指した。具体的には-DABNA に DABNA ユ
ニットを１つ追加した拡張ヘリセン分子（V-DABNA）を設計した。各々のコア構造である
-DABNA -core と V-DABNA-core を計算した結果，∆ESTが縮小され，S1–T1間の SOC が向上
することが分かった 3)（図 3）。V-DABNA に関して，one-shot ホウ素化による合成を計画し
たが，ホウ素化に位置選択性が問題となると予想されたため，窒素上の置換基としてホウ素
化を受けないメシチル基を有する DABNA-Mes を合成ターゲットとした。様々な条件検討を
行った結果，前駆体 4 に対し過剰量の BBr3を作用させ，オートクレーブ中で 180 °C に加熱
することで V-DABNA-Mes を 44%収率で得ることができた。更に，この分子設計により高
色純度深青色 TADF 材料の開発にも成功している 4)。また，新たな分子設計により，高色純
度赤色 TADF 材料の開発にも成功した。 

 

 
図 3. (a) -DABNA-core と V-DABNA-core の計算結果, (b) V-DABNA-Mes の合成 
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