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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
  主鎖を構成する繰り返し単位中に、下記一般式（１）で表される繰り返し単位を有する
ことを特徴とする有機電界発光素子用重合体。
【化１】

  ここで、Ｚは下記式（１ａ）～（１ｅ）で表わされるインドロカルバゾールから誘導さ
れる基から選択される１種又は２種以上の繰り返し単位であり、Ａは下記式（３）で表わ
されるＺとは異なる１種又は２種以上の繰り返し単位である。ｌ及びｍは存在モル比を表
わし、全繰り返し単位を１００モル％としたとき、ｌは５～１００モル％、ｍは０～９５
モル％である。ｎは平均の繰り返し数を表わし、５～１０００である。
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【化２】

  式（１ａ）～（１ｅ）中、Ａｒ1は独立に置換もしくは未置換のＣ6～Ｃ18のアリーレン
基、または置換もしくは未置換のＣ3～Ｃ18のヘテロアリーレン基である。Ｒ1はそれぞれ
独立に、水素、Ｃ1～Ｃ12のアルキル基、Ｃ1～Ｃ12のアルコキシ基、Ｃ6～Ｃ18のアリー
ル基、Ｃ6～Ｃ18のアリールオキシ基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアルキル基、Ｃ7～Ｃ30のア
リールアルキルオキシ基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリールオ
キシ基、又はＣ3～Ｃ18のシクロアルキル基である。
【化３】

  ここで、Ａｒ2は独立に置換もしくは未置換のＣ6～Ｃ18のアリーレン基、または置換も
しくは未置換のＣ3～Ｃ18のヘテロアリーレン基である。ＹはＣ1～Ｃ12のアルキレン基、
Ｏ、Ｓ、ＮＲ2、ＣＯ、ＣＯ2、ＳＯ、ＳＯ2、ＳＣＯ、ＮＲ2ＣＯ、ＣＯＮＲ2ＣＯもしく
は単結合である。ｐおよびｑは０～３の整数を表わし、ｐおよびｑの少なくとも１方は１
以上の整数であり、ｐ又はｑが０の場合は、Ｙは単結合である。ここで、Ｒ2は水素原子
、Ｃ1～Ｃ12のアルキル基、Ｃ3～Ｃ18のシクロアルキル基、Ｃ6～Ｃ18のアリール基、Ｃ7

～Ｃ30のアリールアルキル基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、又はＣ4～Ｃ30のヘテロア
リールアルキル基である。
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【請求項２】
  式（１ａ）～（１ｅ）において、Ａｒ1が独立に下記式（２）で表される基である請求
項１記載の有機電界発光素子用重合体。
【化４】

  ここで、Ｘは各々独立にＮ又はＣ－Ｌの何れかである。Ｌは独立に水素原子、Ｃ6～Ｃ1

8のアリール基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ12～Ｃ36のジアリールアミノ基又は結
合手を表し、Ｌのうち１つは結合手である。
【請求項３】
  一般式（１）において、Ａが下記式（４ａ）又は（４ｂ）で表わされる繰り返し単位で
ある請求項１又は２に記載の有機電界発光素子用重合体。

【化５】

  ここで、Ｙ1は置換もしくは未置換のＣ1～Ｃ6のアルキレン基、Ｎ－Ｒ4基、Ｏ、Ｓ又は
単結合であり、Ｙ2はＣ（Ｒ4）2基、Ｎ－Ｒ4基、Ｏ、又はＳである。Ｒ3はそれぞれ独立
に、水素、Ｃ1～Ｃ12のアルキル基、Ｃ1～Ｃ12のアルコキシ基、Ｃ6～Ｃ18のアリール基
、Ｃ6～Ｃ18のアリールオキシ基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアルキル基、Ｃ7～Ｃ30のアリー
ルアルキルオキシ基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリールオキシ
基、又はＣ3～Ｃ18のシクロアルキル基である。Ｒ4は、水素原子、Ｃ1～Ｃ12のアルキル
基、Ｃ3～Ｃ18のシクロアルキル基、Ｃ6～Ｃ18のアリール基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアル
キル基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、又はＣ4～Ｃ30のヘテロアリールアルキル基であ
る。
【請求項４】
  重量平均分子量が１，０００～１，０００，０００である請求項１～３のいずれかに記
載の有機電界発光素子用重合体。
【請求項５】
  一般式（１）において、存在モル比を表すｍが１０～９０モル％である請求項１～４の
いずれかに記載の有機電界発光素子用重合体。
【請求項６】
  一般式（１）において、繰り返し単位であるＡ及びＺが交互に結合した交互共重合体で
ある請求項１～５のいずれかにに記載の有機電界発光素子用重合体。
【請求項７】
  基板上に積層された陽極層及び陰極層の間に少なくとも正孔輸送層と発光層及び電子輸
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送層を含む有機層を有する有機電界発光素子であって、該有機層の少なくとも一層に請求
項１～６のいずれかに記載の有機電界発光素子用重合体を含有することを特徴とする有機
電界発光素子。
【請求項８】
  有機電界発光素子用重合体を含有する有機層が正孔輸送層である請求項７に記載の有機
電界発光素子。
【請求項９】
  発光層が、ゲスト材料とホスト材料とを含む発光層であり、正孔輸送層に含有される有
機電界発光素子用重合体のＨＯＭＯエネルギーと、発光層に含有されるホスト材料のＨＯ
ＭＯエネルギーの差が±０．５ｅＶ以内であることを特徴とする請求項８に記載の有機電
界発光素子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
  本発明は、主鎖にインドロカルバゾール単位が含まれた構造を有する有機電界発光素子
用重合体、及びそれを用いた有機電界発光素子に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
  一般的に電界発光素子には、発光素子に無機化合物を用いる無機電界発光素子と、有機
化合物を用いる有機電界発光素子があり、近年、低電圧で且つ高輝度の発光が得られると
いう特徴から有機電界発光素子の実用化研究が積極的に行われている。
【０００３】
  有機電界発光素子の構造は、インジウム-スズ酸化物（ＩＴＯ）等の陽極材料の薄膜を
蒸着したガラス板上に正孔注入層、更に発光層等の有機薄膜層を形成し、さらにその上に
陰極材料の薄膜を形成して作られるものが基本であり、この基本構造に正孔輸送層や電子
輸送層が適宜設けられた素子がある。有機電界発光素子の層構成は、例えば、陽極/正孔
注入層/発光層/電子輸送層/陰極や、陽極/正孔注入層/正孔輸送層/発光層/電子輸送層/陰
極などである。
【０００４】
  近年、発光層と陽極の間に正孔注入層及び正孔輸送層等の電荷輸送層を組み込むことに
より、発光層への正孔注入性が改善されること、電荷のバランスを最適化する緩衝層とし
て作用し、素子の発光効率や寿命が大きく改善されることがわかっている。
【０００５】
  有機電界発光素子の正孔輸送層に用いられる正孔輸送材料には、大きく分類すると低分
子系正孔輸送材料と高分子系正孔輸送材料がある。
【０００６】
  低分子系正孔輸送材料を用いた正孔輸送層の製膜方法としては、主に真空蒸着法が用い
られており、その特徴として、異なる機能を持った種々の材料を容易に多層化でき、高性
能な有機電界発光素子を形成できる反面、パネルの大画面化、高精細化に伴う膜厚の均一
制御や塗り分けが難しく、さらには大掛かりな真空装置を必要とするため、製造コストが
高くなるという問題がある。
【０００７】
  また、低分子系正孔輸送材料を用いた正孔輸送層の製膜方法として、低分子系正孔輸送
材料の溶液塗布による製膜法についても実用化研究がなされているが、この手法では低分
子化合物の結晶化に伴う偏析や相分離が観察され、実用化には改善が必要である。
【０００８】
  一方、高分子系正孔輸送材料の製膜方法としては、真空蒸着法では蒸着できない材料が
殆どであるため、スピンコート法、印刷法やインクジェット法等の溶液塗布法が用いられ
る。この方法は、大画面化が容易であり、量産化に優れている反面、塗膜の積層化が困難
で、不純物が混入し易いという問題点がある。そのため、高分子系正孔輸送材料を用いた
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素子は、低分子系正孔輸送材料と比較すると、素子効率や寿命等の素子性能が劣っている
。そこで、優れた正孔輸送性能と良好な製膜性を併せ持つ高分子系正孔輸送材料が求めら
れていた。
【０００９】
  このような要求特性を発現させるための試みとして、例えば非特許文献１には、ポリビ
ニルカルバゾールやポリシランが、特許文献２や非特許文献２にはビニルトリフェニルア
ミンやトリフェニルアミンがメチレンで連結した構造を有する高分子が報告されている。
しかしながら、これらを用いた有機電界発光素子では、発光効率と素子の安定性が悪く、
十分な改善には至っていない。
【００１０】
  また、有機電界発光素子の発光効率を高める手法として、π共役高分子の主鎖にインド
ロカルバゾール単位が組み込まれた高分子材料及び発光素子が開示されている。すなわち
、特許文献３では、インドロカルバゾールのペリフェラル位で結合した共役系高分子が、
また特許文献４では、インドロカルバゾール単位がポリアリレン主鎖に導入された共役系
高分子が開示されている。しかし、これらはいづれもインドロカルバゾール骨格がペリフ
ェラル位で結合したπ共役高分子であり、これらは電荷移動性はよくなるもののＨＯＭＯ
エネルギーレベルが浅く、ホスト材料のエネルギーレベルとの差が大きくなり、結果とし
て正孔注入性が悪くなり、発光効率が十分改善されているとはいえない。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１１】
【特許文献１】特開平５－２０５３７７公報
【特許文献２】特開平１１－２５６１４８公報
【特許文献３】特開２００６－１９３７２９公報
【特許文献４】特許４０１９０４２号公報
【非特許文献】
【００１２】
【非特許文献１】Appl．Phys．Lett．，59，2760（1995）
【非特許文献２】Synthetic　Metals, 55-57, 4163, （1993）
【発明の概要】
【００１３】
  重合体を有機電界発光素子に応用するためには、素子の発光効率を改善し、且つ膜の安
定性、溶剤に対する溶解性や製膜性を向上させる必要がある。
【００１４】
  本発明は、上記の課題に鑑みてなされたものであり、高発光効率でウエットプロセスに
適用可能な有機電界発光素子用の重合体を提供することを目的とする。また本発明は、照
明装置、画像表示装置、表示装置用バックライト等に用いられる前記重合体を用いた有機
電界発光素子を提供することを目的とする。
【００１５】
  本発明者は、鋭意検討した結果、インドロカルバゾール骨格のＮ位で結合した共役及び
非共役系重合体を用いることにより、発光性能が向上することを見出し、本発明を完成す
るに至った。
【００１６】
  本発明は、インドロカルバゾール骨格を高分子主鎖に含有する有機電界発光素子用重合
体、及び基板上に積層された陽極層と陰極層の間に有機層を有する有機電界発光素子にお
いて、該有機層のうち少なくとも一層が該重合体を含有する層である有機電界発光素子に
関する。
【００１７】
　本発明は、主鎖を構成する繰り返し単位中に、下記一般式（１）で表される繰り返し単
位を有することを特徴とする有機電界発光素子用重合体に関する。
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【００１８】

　一般式（１）中、Ｚは下記式（１ａ）～（１ｅ）で表わされるインドロカルバゾールか
ら誘導される基から選択される１種又は２種以上の繰り返し単位であり、ＡはＺとは異な
る繰り返し単位である。ｌ及びｍは存在モル比を表わし、全繰り返し単位を１００モル％
としたとき、ｌは５～１００モル％、ｍは０～９５モル％である。ｎは平均の繰り返し数
を表わし、２～１００００である。
【００１９】

　式（１ａ）～（１ｅ）中、Ａｒ１は独立に置換もしくは未置換のＣ6～Ｃ18のアリーレ
ン基、または置換もしくは未置換のＣ3～Ｃ18のヘテロアリーレン基である。Ｒ1はそれぞ
れ独立に、水素、Ｃ1～Ｃ12のアルキル基、Ｃ1～Ｃ12のアルコキシ基、Ｃ6～Ｃ18のアリ
ール基、Ｃ6～Ｃ18のアリールオキシ基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアルキル基、Ｃ7～Ｃ30の
アリールアルキルオキシ基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール
オキシ基、又はＣ3～Ｃ18のシクロアルキル基である。
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【００２０】
　本発明は、前記一般式（１）において、上記式（１ａ）～（１ｅ）中、Ａｒ１が独立に
下記式（２）で表される基である有機電界発光素子用重合体に関する。

　式（２）中、Ｘは各々独立にＮ又はＣ－Ｌの何れかである。Ｌは独立に水素原子、Ｃ6

～Ｃ18のアリール基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ12～Ｃ36のジアリールアミノ基
又は結合手を表し、Ｌのうち１つは結合手である。
【００２１】
　また、本発明は、一般式（１）において、Ａが下記式（３）で表わされる繰り返し単位
である有機電界発光素子用重合体に関する。

　ここで、Ａｒ２は独立に置換もしくは未置換のＣ6～Ｃ18のアリーレン基、または置換
もしくは未置換のＣ3～Ｃ18のヘテロアリーレン基である。また、ＹはＣ1～Ｃ12のアルキ
レン基、Ｏ、Ｓ、ＮＲ2、ＣＯ、ＣＯ2、ＳＯ、ＳＯ2、ＳＣＯ、ＮＲ2ＣＯ、ＣＯＮＲ2Ｃ
Ｏ又は単結合である。ｐおよびｑは０～３の整数を表わし、ｐおよびｑの少なくとも１方
は１以上の整数であり、ｐおよびｑの１方が０の場合、Ｙは単結合である。ここで、Ｒ2

は、水素原子、Ｃ1～Ｃ12のアルキル基、Ｃ3～Ｃ18のシクロアルキル基、Ｃ6～Ｃ18のア
リール基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアルキル基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、又はＣ4～
Ｃ30のヘテロアリールアルキル基である。
【００２２】
  本発明は、一般式（１）において、Ａが下記式（４ａ）又は（４ｂ）で表わされる繰り
返し単位である有機電界発光素子用重合体に関する。
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【化５】

  ここで、Ｙ1は置換もしくは未置換のＣ1～Ｃ6のアルキレン基、Ｎ－Ｒ4基、Ｏ、Ｓ又は
単結合であり、Ｙ2はＣ（Ｒ4）2基、Ｎ－Ｒ4基、Ｏ、又はＳである。Ｒ3はそれぞれ独立
に、水素原子、Ｃ1～Ｃ12のアルキル基、Ｃ1～Ｃ12のアルコキシ基、Ｃ6～Ｃ18のアリー
ル基、Ｃ6～Ｃ18のアリールオキシ基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアルキル基、Ｃ7～Ｃ30のア
リールアルキルオキシ基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリールオ
キシ基、又はＣ3～Ｃ18のシクロアルキル基である。Ｒ4は、水素原子、Ｃ1～Ｃ12のアル
キル基、Ｃ3～Ｃ18のシクロアルキル基、Ｃ6～Ｃ18のアリール基、Ｃ7～Ｃ30のアリール
アルキル基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、又はＣ4～Ｃ30のヘテロアリールアルキル基
である。
【００２３】
　本発明は、一般式（１）において、重量平均分子量が１０００～１００００００である
有機電界発光素子用重合体に関する。また、本発明は、一般式（１）において、存在モル
比を表すｍが１０～９０モル％である有機電界発光素子用重合体に関する。更に、本発明
は、一般式（１）において、繰り返し単位であるＡ及びＺが交互に結合した交互共重合体
である有機電界発光素子用重合体に関する。
【００２４】
　本発明は、基板上に積層された陽極層及び陰極層の間に有機層を有する有機電界発光素
子であって、該有機層の少なくとも一層に上記の有機電界発光素子用重合体を含有するこ
とを特徴とする有機電界発光素子に関する。前記有機電界発光素子用重合体を含有する有
機層としては、正孔輸送層が挙げられる。正孔輸送層に含有される有機電界発光素子用重
合体のＨＯＭＯエネルギーとゲスト材とホスト材を含む発光層に含有されるホスト材料の
ＨＯＭＯエネルギーの差が±０．５ｅＶ以内である有機電界発光素子であることが好まし
い。
【図面の簡単な説明】
【００２５】
【図１】有機ＥＬ素子の構造例を示す断面図である。
【発明を実施するための形態】
【００２６】
  以下、本発明の実施の形態を詳細に説明する。本発明の有機電界発光素子用重合体は、
一般式（１）で表されるオリゴマー又は高分子である。ここで、本発明の有機電界発光素
子用重合体は単独重合体であることも、共重合体であることもできる。
【００２７】
  本発明の有機電界発光素子用重合体は、優れた電荷輸送能力、特に正孔輸送能力を付与
できるインドロカルバゾール骨格を、主鎖を構成する繰り返し単位中に有している。ここ
で、主鎖を構成する繰り返し単位は１種だけでなく、２種以上であってもよい。そして、
必須の繰り返し単位としてZを含み、任意の繰り返し単位としてAを含む。
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【００２８】
  一般式（１）において、ｎは繰り返し数であり、重量平均分子量によって定まるが、平
均（数平均）の繰り返し数としては２～１００００、好ましくは５～１０００である。ｌ
及びｍは、繰り返し単位としてZ及びAの存在割合を示し、Zの存在割合を示すｌは、全繰
り返し単位を100モル％とするとき、5～100モル％であり、ｍは0～95モル％である。好ま
しくは、１０～９０モル％、より好ましくは３０～８０モル％である。なお、ｌは１００
モル％であることも好ましい。ｍは、好ましくは１０～９０モル％、より好ましくは２０
～７０モル％である。
【００２９】
　また、本発明の有機電界発光素子用重合体は、一般式（１）に表われる繰り返し単位Z
及びA以外の末端基を含んでもよい。繰り返し単位Aは、繰り返し単位Z以外の繰り返し単
位であり、１種であっても２種以上の繰り返し単位からなるものであってもよい。
【００３０】
  一般式（１）において、Ｚは、上記式（１ａ）～（１ｅ）で表わされるインドロカルバ
ゾールから誘導される基から選択される１種又は２種以上の繰り返し単位であり、これは
インドロカルバゾール環の2つのNに結合する2つのＡｒ１からの結合手を有する2価の基で
ある。以下、この2価の基をＮ位で結合するインドロカルバゾリル基ともいう。また、こ
のＮ位で結合するインドロカルバゾリル基は、インドロカルバゾール環を構成する炭素に
置換基を有することができる。
【００３１】
　このＮ位で結合するインドロカルバゾリル基は、インドール環とカルバゾール環との縮
合可能な位置が複数存在するため、上記式（１ａ）～（１ｅ）の5種類の構造異性体の基
をとり得るが、いずれの構造異性体であってもよい。
【００３２】
  一般式（１）中のＺで表されるＮ位で結合するインドロカルバゾリル基としては、上記
式（１ａ）～（１ｅ）に示す構造からなる群より選択されるいずれか１つ、もしくは２つ
以上のインドロカルバゾリル基である。２つ以上である場合は、一般式（１）中のＺは、
２種類以上のインドロカルバゾリル基からなることになる。
【００３３】
  前記式（１ａ）～（１ｅ）において、Ａｒ1は置換もしくは未置換のＣ6～Ｃ18のアリー
レン基、または置換もしくは未置換のＣ3～Ｃ18のヘテロアリーレン基である。ここで、
Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリーレン基等におけるＣ3～Ｃ18は、炭素数が３～１８であることを
意味する。同様に、Ｃn（ｎは正の整数）と記載されている場合は、別段の意味を有する
ことが明らかなときを除き、炭素数がｎであることを意味する。

                                                                              
【００３４】
　上記未置換のアリーレン基及びヘテロアリーレン基の具体例としては、ベンゼン、ペン
タレン、インデン、ナフタレン、アズレン、ヘプタレン、オクタレン、インダセン、アセ
ナフチレン、フェナレン、フェナンスレン、アントラセン、トリンデン、フルオランテン
、アセフェナントリレン、アセアントリレン、トリフェニレン、ピレン、クリセン、テト
ラフェン、テトラセン、プレイアデン、ピセン、ペリレン、ペンタフェン、ペンタセン、
テトラフェニレン、コラントリレン、ヘリセン、ヘキサフェン、ルビセン、コロネン、ト
リナフチレン、ヘプタフェン、ピラントレン、オバレン、コラヌレン、フルミネン、アン
タントレン、ゼトレン、テリレン、ナフタセノナフタセン、トルキセン、フラン、ベンゾ
フラン、イソベンゾフラン、キサンテン、オキサトレン、ジベンゾフラン、ペリキサンテ
ノキサンテン、チオフェン、チオキサンテン、チアントレン、フェノキサチイン、チオナ
フテン、イソチアナフテン、チオフテン、チオファントレン、ジベンゾチオフェン、ピロ
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ール、ピラゾール、テルラゾール、セレナゾール、チアゾール、イソチアゾール、オキサ
ゾール、フラザン、ピリジン、ピラジン、ピリミジン、ピリダジン、トリアジン、インド
リジン、インドール、イソインドール、インダゾール、プリン、キノリジン、イソキノリ
ン、カルバゾール、イミダゾール、ナフチリジン、フタラジン、キナゾリン、ベンゾジア
ゼピン、キノキサリン、シンノリン、キノリン、プテリジン、フェナントリジン、アクリ
ジン、ペリミジン、フェナントロリン、フェナジン、カルボリン、フェノテルラジン、フ
ェノセレナジン、フェノチアジン、フェノキサジン、アンチリジン、テベニジン、キンド
リン、キニンドリン、アクリンドリン、フタロペリン、トリフェノジチアジン、トリフェ
ノジオキサジン、フェナントラジン、アントラジン、ベンゾチアゾール、ベンゾイミダゾ
ール、ベンゾオキサゾール、ベンゾイソオキサゾール、又はベンゾイソチアゾールから選
ばれる芳香族化合物の芳香環から２つの水素を除いて生じる２価の基が挙げられるが、こ
れらに限定されるものではない。好ましくは、ベンゼン、ナフタレン、ピリジン、ピラジ
ン、ピリミジン、ピリダジン、トリアジン、インドール、カルバゾール、ジベンゾフラン
、ジベンゾチオフェンから選ばれる芳香族化合物の芳香環から２つの水素を除いて生じる
２価の基が挙げられる。
【００３５】
　また、前記アリーレン基又はヘテロアリーレン基は、置換基を有していてもよい。置換
のアリーレン基又はヘテロアリーレン基の場合、置換基の総数は１～１０、好ましくは１
～６であり、より好ましくは１～４である。置換基は限定されるものではないが、Ｃ1～
Ｃ12の直鎖、分岐、環状のアルキル基、Ｃ6～Ｃ12のアリール基またはＣ3～Ｃ12のヘテロ
アリール基等が好ましく挙げられる。置換基の具体例としては、メチル基、エチル基、n-
プロピル基、i-プロピル基、n-ブチル基、t-ブチル基、シクロペンチル基、シクロヘキシ
ル基、フェニル基、ナフチル基、キノリル基、インドリル基、フラニル基、ピローリル基
、チオフェニル基、ピリジル基、ピリミジル基、トリアジニル基、カルバゾリル基、ベン
ゾフラニル基、ジベンゾフラニル基、ベンゾチオフェニル基、ジベンゾチオフェニル基等
があげられ、置換基がアリール基またはヘテロアリール基の場合は、更に同様な置換基を
有しても良い。置換基を２つ以上有する場合は、同一であっても異なっていても良い。な
お、Ａｒ１は、2価の基であるが、芳香環を複数有する場合の２つの結合手は、同一の環
又は同一の縮合環から生じる。
【００３６】
　また、前記式（１ａ）～（１ｅ）において、Ａｒ１は上記式（２）で表される２価の基
であることがより好ましい。式（２）において、Ｘは各々独立にＮ又はＣ－Ｌの何れかで
ある。好ましくはＸの0～3個がＮである。Ｌは独立に水素原子、Ｃ6～Ｃ18のアリール基
、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ12～Ｃ36のジアリールアミノ基又は結合手を表し、
Ｌのうち１つは結合手である。この結合手は、式（2）中に現れる2つの結合手の内の1つ
である。
【００３７】
  ここで、好ましいアリール基、ヘテロアリール基、又はジアリールアミノ基のアリール
基としては、ベンゼン、ペンタレン、インデン、ナフタレン、アズレン、ヘプタレン、オ
クタレン、インダセン、アセナフチレン、フェナレン、フェナンスレン、アントラセン、
トリンデン、フルオランテン、アセフェナントリレン、アセアントリレン、トリフェニレ
ン、ピレン、クリセン、テトラフェン、テトラセン、プレイアデン、ピセン、ペリレン、
ペンタフェン、ペンタセン、テトラフェニレン、コラントリレン、ヘリセン、ヘキサフェ
ン、ルビセン、コロネン、トリナフチレン、ヘプタフェン、ピラントレン、オバレン、コ
ラヌレン、フルミネン、アンタントレン、ゼトレン、テリレン、ナフタセノナフタセン、
トルキセン、フラン、ベンゾフラン、イソベンゾフラン、キサンテン、オキサトレン、ジ
ベンゾフラン、ペリキサンテノキサンテン、チオフェン、チオキサンテン、チアントレン
、フェノキサチイン、チオナフテン、イソチアナフテン、チオフテン、チオファントレン
、ジベンゾチオフェン、ピロール、ピラゾール、テルラゾール、セレナゾール、チアゾー
ル、イソチアゾール、オキサゾール、フラザン、ピリジン、ピラジン、ピリミジン、ピリ
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ダジン、トリアジン、インドリジン、インドール、イソインドール、インダゾール、プリ
ン、キノリジン、イソキノリン、カルバゾール、イミダゾール、ナフチリジン、フタラジ
ン、キナゾリン、ベンゾジアゼピン、キノキサリン、シンノリン、キノリン、プテリジン
、フェナントリジン、アクリジン、ペリミジン、フェナントロリン、フェナジン、カルボ
リン、フェノテルラジン、フェノセレナジン、フェノチアジン、フェノキサジン、アンチ
リジン、テベニジン、キンドリン、キニンドリン、アクリンドリン、フタロペリン、トリ
フェノジチアジン、トリフェノジオキサジン、フェナントラジン、アントラジン、ベンゾ
チアゾール、ベンゾイミダゾール、ベンゾオキサゾール、ベンゾイソオキサゾール、又は
ベンゾイソチアゾールから水素を除いて生じる基、ジフェニルアミノ基、ジナフチルアミ
ノ基等が挙げられる。より好ましくはベンゼン、ナフタレン、ピリジン、ピラジン、ピリ
ミジン、ピリダジン、トリアジン、インドール、カルバゾール、ジベンゾフラン、又はジ
ベンゾチオフェンから水素を除いて生じる基、ジフェニルアミノ基が挙げられる。
【００３８】
  また、前記アリール基、ヘテロアリール基、又はジアリールアミノ基のアリール基は、
置換基を有していてもよく、置換基を有する場合、置換基の総数は１～１０、好ましくは
１～６であり、より好ましくは１～４である。その置換基としては、性能を阻害するもの
でなければ特に限定するものではないが、Ｃ1～Ｃ6のアルキル基、Ｃ5～Ｃ10のシクロア
ルキル基、Ｃ6～Ｃ12のアリール基又はＣ3～Ｃ12のヘテロアリール基が好ましく、具体例
としては、メチル基、エチル基、n-プロピル基、i-プロピル基、n-ブチル基、t-ブチル基
、シクロペンチル基、シクロヘキシル基、フェニル基、ナフチル基、キノリル基、インド
リル基、フラニル基、ピローリル基、チオフェニル基、ピリジル基、ピリミジル基、トリ
アジニル基、カルバゾリル基、ベンゾフラニル基、ジベンゾフラニル基、ベンゾチオフェ
ニル基、ジベンゾチオフェニル基等があげられ、置換基がアリール基またはヘテロアリー
ル基の場合は、更に同様な置換基を有しても良い。
【００３９】
　また、前記式（１ａ）～（１ｅ）において、Ｒ1は独立に、水素原子、Ｃ1～Ｃ12のアル
キル基、Ｃ1～Ｃ12のアルコキシ基、Ｃ6～Ｃ18のアリール基、Ｃ6～Ｃ18のアリールオキ
シ基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアルキル基、Ｃ7～Ｃ30のアリールアルキルオキシ基、Ｃ3～
Ｃ18のヘテロアリール基、Ｃ3～Ｃ18のヘテロアリールオキシ基、又はＣ3～Ｃ18のシクロ
アルキル基であり、同一であっても異なっていてもよい。これらの基に炭化水素鎖が含ま
れる場合は、直鎖であっても分岐鎖であってもよく、Ｃｌ、Ｆ等のハロゲンが置換してい
ても構わない。好ましくは、水素原子、Ｃ1～Ｃ10のアルキル基、Ｃ1～Ｃ10のアルコキシ
基、Ｃ6～Ｃ12のアリール基、Ｃ6～Ｃ12のアリールオキシ基、Ｃ7～Ｃ22のアリールアル
キル基、Ｃ7～Ｃ22のアリールアルキルオキシ基、Ｃ3～Ｃ12のヘテロアリール基、Ｃ3～
Ｃ12のヘテロアリールオキシ基、又はＣ3～Ｃ12のシクロアルキル基であり、より好まし
くは、水素原子、Ｃ1～Ｃ6のアルキル基、Ｃ6～Ｃ12のアリール基、又はＣ3～Ｃ12のヘテ
ロアリール基である。また、これらの基はさらに置換基を有していても良い。その置換基
としては、性能を阻害するものでなければ特に限定するものではないが、Ｃ1～Ｃ6のアル
キル基、Ｃ5～Ｃ10のシクロアルキル基、Ｃ6～Ｃ12のアリール基又はＣ3～Ｃ12のヘテロ
アリール基が好ましく、具体例としては、メチル基、エチル基、n-プロピル基、i-プロピ
ル基、n-ブチル基、t-ブチル基、シクロペンチル基、シクロヘキシル基、フェニル基、ナ
フチル基、キノリル基、インドリル基、フラニル基、ピローリル基、チオフェニル基、ピ
リジル基、ピリミジル基、トリアジニル基、カルバゾリル基、ベンゾフラニル基、ジベン
ゾフラニル基、ベンゾチオフェニル基、ジベンゾチオフェニル基等があげられ、置換基が
アリール基またはヘテロアリール基の場合は、更に同様な置換基を有しても良い。
【００４０】
  一般式（１）において、ＡはＺとは異なる繰り返し単位であり、Ａは二価の基からなる
ものであれば特に限定されるものではないが、電荷輸送性の基であることが好ましく、好
ましいＡとして、前記式（３）で表される二価の基がある。
【００４１】
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　式（３）において、ＹはＣ1～Ｃ12のアルキレン基、Ｏ、Ｓ、ＮＲ2、ＣＯ、ＣＯ2、Ｓ
Ｏ、ＳＯ2、ＳＣＯ、ＮＲ2ＣＯ、ＣＯＮＲ2ＣＯ、又は単結合であり、好ましくは、Ｃ1～
Ｃ12のアルキレン基、Ｏ、Ｓ、ＮＲ2、又は単結合である。これらの基に炭化水素鎖が含
まれる場合は、直鎖であっても分岐鎖であってもよく、Ｃｌ、Ｆ等のハロゲンが置換して
いても構わない。また、Ｒ2は水素原子、Ｃ1～Ｃ6のアルキル基、Ｃ6～Ｃ12のアリール基
又はＣ3～Ｃ12のヘテロアリール基が好ましく、具体例としては、メチル基、エチル基、n
-プロピル基、i-プロピル基、n-ブチル基、t-ブチル基、フェニル基、ナフチル基、キノ
リル基、インドリル基、フラニル基、ピローリル基、チオフェニル基、ピリジル基、ピリ
ミジル基、トリアジニル基、カルバゾリル基、ベンゾフラニル基、ジベンゾフラニル基、
ベンゾチオフェニル基、ジベンゾチオフェニル基等があげられ、置換基がアリール基また
はヘテロアリール基の場合は、更に同様な置換基を有しても良い。また、ｐおよびｑは０
～３の整数を表し、好ましくは０～２である。但し、ｐおよびｑの１方が０の場合、Ｙは
単結合である。
【００４２】
　また、式（３）において、Ａｒ２はそれぞれ独立に置換もしくは未置換のＣ6～Ｃ18の
アリーレン基、または置換もしくは未置換のＣ3～Ｃ18のヘテロアリーレン基である。好
ましいＡｒ２は前記式（１ａ）～（１ｅ）中のＡｒ１で説明したアリーレン基、またはヘ
テロアリーレン基と同様である。また、アリーレン基、またはヘテロアリーレン基が置換
基を有する場合も前記式（１ａ）～（１ｅ）中のＡｒ１で説明したアリーレン基、または
ヘテロアリーレン基の置換基の説明と同様である。
【００４３】
　式（３）で表される二価の基としては、前記式（４ａ）及び（４ｂ）で表される基がよ
り好ましい。Ｙ1は置換もしくは未置換のＣ1～Ｃ6のアルキレン基、Ｎ－Ｒ4基、Ｏ、Ｓ又
は単結合であり、Ｙ2はＣ－（Ｒ4）2基、Ｎ－Ｒ4基、Ｏ、又はＳである。Ｒ3は前記式（
１ａ）～（１ｅ）中で説明したＲ1と同様である。Ｒ4は前記式（３）中で説明したＲ2と
同様である。Ｙ1は鎖長が長くなるほど繰り返し単位中の電荷輸送能力が低下すると共に
熱的にも不安定性になるため、Ｃ1～Ｃ3のアルキレン基、もしくはＯ、Ｓ又は単結合であ
ることが好ましく、Ｙ2はＣ－（Ｒ4）2基、Ｏ、又はＳであることが好ましい。
【００４４】
  本発明のインドロカルバゾール環を主鎖に有する有機電界発光素子用重合体は、繰り返
し単位Z、又はZとAを与えるモノマーを製造し、このモノマーを公知の方法で重合するこ
とにより容易に製造することができる。例えば、以下の反応式により製造することができ
る。重合方法は、重縮合、付加重合のいずれでもよいが、汎用的観点からスズキカップリ
ング反応による重縮合が望ましい。
【００４５】
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【００４６】
　上記反応例は、一般式（１）において、繰り返し単位Ｚがインドロカルバゾールの２つ
のＮにＲ3が置換した２価の基で、ＡがＲ4であって、Ｚ－Ａが交互に結合し繰り返し単位
となる例であるが、重合反応のハロゲン化合物の種類やモル比を制御することにより、一
般式（１）中の存在割合のｌ、ｍを制御することが可能である。なお、上記反応例中のＸ
はハロゲンを意味する。
【００４７】
  本発明のインドロカルバゾール系重合体の重量平均分子量Mwは、１，０００～１，００
０，０００であり、好ましくは２，０００～３００，０００である。Mwが１，０００未満
であると均一な膜を形成することが困難となり、１，０００，０００より大きくなると有
機溶剤に対する溶解性が極端に悪くなり溶液塗布が困難となる。
【００４８】
  以下に、本発明のインドロカルバゾール骨格を有する重合体の一例を示すが、これらに
限定されるものではない。
【００４９】
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【００５０】
  なお、本発明の有機電界発光素子用重合体は、単独重合体であっても、共重合体であっ
てもよい。共重合体の場合の重合形式はランダムであっても、ブロックであっても、交互
であっても差し支えないが、好ましくは上記式に示すように交互に重合した形式がよい。
【００５１】
  また、本発明の有機電界発光素子用重合体は、有機ＥＬ素子の有機層に含有させること
により、優れた有機電界発光素子を与える。好ましくは、発光層、正孔輸送層、電子輸送
層及び正孔阻止層から選ばれる少なくとも一つの有機層に含有させることがよい。更に好
ましくは、正孔輸送層として含有させることがよい。発光層はホスト材料とゲスト材料を
含む蛍光又は燐光発光型の発光層であることがよく、燐光発光型の発光層であることがよ
り好ましい。
【００５２】
　本発明の有機電界発光素子用重合体のＨＯＭＯエネルギーは、正孔輸送層にこれが含有
される場合、正孔輸送層と隣接する発光層に含有されるホスト材料のＨＯＭＯエネルギー
との差が小さいことが好ましい。また、隣接する発光層が複数の化合物を含む場合は、そ
の主成分となる化合物との差が小さいことが好ましい。有機電界発光素子用重合体のＨＯ
ＭＯエネルギーと、発光層に含まれる化合物（ホスト材料とゲスト材料を含む場合は主成
分であるホスト材料となる化合物をいう）のＨＯＭＯエネルギーの差が、±０．５ｅＶ以
下、好ましくは±０．３ｅＶ以下であることがよい。有機電界発光素子用重合体のＨＯＭ
Ｏエネルギーと、発光層に含まれる化合物のＨＯＭＯエネルギーの差が、±０．５ｅＶを
越えると正孔注入性が悪くなり、発光効率が低下する。
【００５３】
　なお、本明細書でいうＬＵＭＯエネルギー及びＨＯＭＯエネルギーの値は、米国Ｇａｕ
ｓｓｉａｎ社製の分子軌道計算用ソフトウェアであるＧａｕｓｓｉａｎ０３を用いて求め
た値であり、Ｂ３ＬＹＰ／６－３１Ｇ＊レベルの構造最適化計算により算出した値と定義
する。重合体については3量体以上同様な値となるため、3量体での計算により算出した。
【００５４】
　次に、本発明の有機ＥＬ素子の構造について、図面を参照しながら説明するが、本発明
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の有機ＥＬ素子の構造は何ら図示のものに限定されるものではない。
【００５５】
　図１は本発明に用いられる一般的な有機ＥＬ素子の構造例を模式的に示す断面図であり
、１は基板、２は陽極、３は正孔注入層、４は正孔輸送層、５は電子及び／又は励起子阻
止層（ＥＢ層）、６は発光層、７は電子輸送層、８は陰極を各々表わす。本発明の有機Ｅ
Ｌ素子では、必須の層として、陽極、正孔輸送層、発光層及び陰極を有する。好ましくは
、陽極、正孔輸送層、発光層、電子輸送層及び陰極を有する。
【００５６】
　また、本発明の有機ＥＬ素子は必須の層以外の層に、電子輸送層、電子注入層、ＥＢ層
、正孔阻止層を有することもできる。更に、正孔輸送層は正孔注入機能を有した正孔注入
輸送層でもよく、電子輸送層は電子注入機能を有した電子注入輸送層でもよい。
【００５７】
　なお、本発明の有機ＥＬ素子は、図１とは逆の構造、すなわち、基板１上に陰極８、電
子輸送層７、発光層６、ＥＢ層５、正孔輸送層４、陽極２の順に積層することも可能であ
り、この場合も、必要により層を追加したり、省略したりすることが可能である。
【００５８】
　以下に、各部材及び各層について説明する。
【００５９】
－基板－
　本発明の有機ＥＬ素子は、基板に支持されていることが好ましい。この基板については
、特に制限はなく、従来から有機ＥＬ素子に慣用されているものであればよく、例えば、
ガラス、透明プラスチック、石英などからなるものを用いることができる。
【００６０】
－発光層－
  発光層は、発光材料を含有する層であり、蛍光発光層、燐光発光層のいずれでも良いが
、燐光発光層であることが好ましい。
【００６１】
　発光層が蛍光発光層である場合、蛍光発光材料は少なくとも１種の蛍光発光材料を単独
で使用しても構わないが、蛍光発光材料を蛍光発光ドーパントとして使用し、ホスト材料
を含むことが好ましい。
【００６２】
  発光層における蛍光発光材料としては、一般式（１）で表される有機電界発光素子用重
合体を用いることができるが、該化合物を他の何れかの有機層に使用する場合は、多数の
特許文献等により知られているので、それらから選択することもできる。例えばベンゾオ
キサゾール誘導体、ベンゾイミダゾール誘導体、ベンゾチアゾール誘導体、スチリルベン
ゼン誘導体、ポリフェニル誘導体、ジフェニルブタジエン誘導体、テトラフェニルブタジ
エン誘導体、ナフタルイミド誘導体、クマリン誘導体、縮合芳香族化合物、ペリノン誘導
体、オキサジアゾール誘導体、オキサジン誘導体、アルダジン誘導体、ピラリジン誘導体
、シクロペンタジエン誘導体、ビススチリルアントラセン誘導体、キナクリドン誘導体、
ピロロピリジン誘導体、チアジアゾロピリジン誘導体、シクロペンタジエン誘導体、スチ
リルアミン誘導体、ジケトピロロピロール誘導体、芳香族ジメチリジン化合物、８－キノ
リノール誘導体の金属錯体やピロメテン誘導体の金属錯体、希土類錯体、遷移金属錯体に
代表される各種金属錯体等、ポリチオフェン、ポリフェニレン、ポリフェニレンビニレン
等のポリマー化合物、有機シラン誘導体等が挙げられる。好ましくは縮合芳香族化合物、
スチリル化合物、ジケトピロロピロール化合物、オキサジン化合物、ピロメテン金属錯体
、遷移金属錯体、ランタノイド錯体が挙げられ、より好ましくは、ナフタセン、ピレン、
クリセン、トリフェニレン、ベンゾ[ｃ]フェナントレン、ベンゾ[ａ]アントラセン、ベン
タセン、ペリレン、フルオランテン、アセナフソフルオランテン、ジベンゾ[ａ，ｊ]アン
トラセン、ジベンゾ[ａ,ｈ]アントラセン、ベンゾ[ａ]ナフタセン、ヘキサセン、アンタ
ントレン、ナフト[２，１‐ｆ]イソキノリン、α－ナフタフェナントリジン、フェナント
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れる。これらは置換基としてアリール基、ヘテロアリール基、ジアリールアミノ基、アル
キル基を有していてもよい。
【００６３】
  前記蛍光発光材料を蛍光発光ドーパントとして使用し、ホスト材料を含む場合、蛍光発
光ドーパントが発光層中に含有される量は、０．０１～２０重量％、好ましくは０．１～
１０重量％の範囲にあることがよい。
【００６４】
　通常、有機ＥＬ素子は、陽極、陰極の両電極より発光物質に電荷を注入し、励起状態の
発光物質を生成し、発光させる。電荷注入型の有機ＥＬ素子の場合、生成した励起子のう
ち、励起一重項状態に励起されるのは２５％であり、残り７５％は励起三重項状態に励起
されると言われている。Applied Physics Letters 98, 83302(2011)に示されているよう
に、特定の蛍光発光物質は、系間交差等により励起三重項状態へとエネルギーが遷移した
後、三重項－三重項消滅あるいは熱エネルギーの吸収により、励起一重項状態に逆系間交
差され蛍光を放射し、熱活性遅延蛍光を発現することが知られている。本発明の化合物を
用いた有機ＥＬ素子でも遅延蛍光を発現することができる。この場合、蛍光発光及び遅延
蛍光発光の両方を含むこともできる。但し、発光の一部或いは部分的にホスト材料からの
発光があっても良い。
【００６５】
  一方、燐光発光材料としては、燐光発光ドーパントとホスト材料を含む。燐光発光ドー
パント材料としては、ルテニウム、ロジウム、パラジウム、銀、レニウム、オスミウム、
イリジウム、白金及び金から選ばれる少なくとも一つの金属を含む有機金属錯体を含有す
るものがよい。かかる有機金属錯体は、多数の特許文献等で公知であり、これらが選択さ
れて使用可能である。
【００６６】
  高い発光効率を得るための燐光発光材料としては、Ir等の貴金属元素を中心金属として
有するIr(ppy)3等の錯体類、Ir(bt)2・acac3等の錯体類、PtOEt3等の錯体類が挙げられる
。以下に、燐光発光材料を具体的に例示するが、これらに限定されるものではない。
【００６７】
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【００６８】
  発光材料の種類を変えることによって様々な発光波長を持つ有機電界発光素子とするこ
とができる。
【００６９】
  前記発光材料をドーパントとして使用する場合、発光層中に含有される量は、１～５０
重量％の範囲にあることが好ましい。より好ましくは５～３０重量％である。
【００７０】
  発光層におけるホスト材料としては、公知のホスト材料が使用可能で有り、本発明の重
合体をホスト材料として用いることもできる。また、本発明の重合体と他のホスト材料を
併用してもよい。
【００７１】
  使用できる公知のホスト化合物としては、正孔輸送能、電子輸送能を有し、かつ発光の
長波長化を防ぎ、なおかつ高いガラス転移温度を有する化合物であることが好ましい。
【００７２】
  このような他のホスト材料は、多数の特許文献等により知られているので、それらから
選択することができる。ホスト材料の具体例としては、特に限定されるものではないが、
インドール誘導体、カルバゾール誘導体、トリアゾール誘導体、オキサゾール誘導体、オ
キサジアゾール誘導体、イミダゾール誘導体、ポリアリールアルカン誘導体、ピラゾリン
誘導体、ピラゾロン誘導体、フェニレンジアミン誘導体、アリールアミン誘導体、アミノ
置換カルコン誘導体、スチリルアントラセン誘導体、フルオレノン誘導体、ヒドラゾン誘
導体、スチルベン誘導体、シラザン誘導体、芳香族第三アミン化合物、スチリルアミン化
合物、芳香族ジメチリデン系化合物、ポルフィリン系化合物、アントラキノジメタン誘導
体、アントロン誘導体、ジフェニルキノン誘導体、チオピランジオキシド誘導体、ナフタ
レンペリレン等の複素環テトラカルボン酸無水物、フタロシアニン誘導体、８―キノリノ
ール誘導体の金属錯体やメタルフタロシアニン、ベンゾオキサゾールやベンゾチアゾール
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誘導体の金属錯体に代表される各種金属錯体、ポリシラン系化合物、ポリ（N-ビニルカル
バゾール）誘導体、アニリン系共重合体、チオフェンオリゴマー、ポリチオフェン誘導体
、ポリフェニレン誘導体、ポリフェニレンビニレン誘導体、ポリフルオレン誘導体等の高
分子化合物等が挙げられる。
【００７３】
－正孔輸送層－
  正孔輸送層を形成する正孔輸送性化合物としては、本発明の有機電界発光素子用重合体
が有利に使用される。必要に応じて、本発明の目的を損なわない範囲で、第３級アミンの
トリフェニルアミン誘導体、カルバゾール誘導体などが例示される。低分子正孔輸送性化
合物などを添加剤として１種又は２種以上配合し、組成物として用いてもよい。以下に、
正孔輸送性化合物を具体的に例示するが、これらに限定されるものではない。
【００７４】
　　

 
【００７５】
－電子阻止層－
　電子阻止層は正孔を輸送しつつ、電子が正孔輸送層へ到達することを阻止する役割があ
り、これにより発光層中での電子と正孔が再結合する確率を向上させることができる。電
子阻止層の材料としては、が挙げられる。
【００７６】
－励起子阻止層－
　励起子阻止層とは、発光層内で正孔と電子が再結合することにより生じた励起子が電荷
輸送層に拡散することを阻止するための層であり、本層の挿入により励起子を効率的に発
光層内に閉じ込めることが可能となり、素子の発光効率を向上させることができる。励起
子阻止層は発光層に隣接して陽極側、陰極側のいずれにも挿入することができ、両方同時
に挿入することも可能である。すなわち、励起子阻止層を陽極側に有する場合、正孔輸送
層と発光層の間に、発光層に隣接して該層を挿入することができ、陰極側に挿入する場合
、発光層と陰極との間に、発光層に隣接して該層を挿入することができる。また、陽極と
、発光層の陽極側に隣接する励起子阻止層との間には、正孔注入層や電子阻止層などを有
することができ、陰極と、発光層の陰極側に隣接する励起子阻止層との間には、電子注入
層、電子輸送層、正孔阻止層などを有することができる。
【００７７】
　使用できる公知の励起子阻止層の材料としては、例えば、１，３－ジカルバゾリルベン
ゼン（ｍＣＰ）や、ビス（２－メチル－８－キノリノラト）－４－フェニルフェノラトア
ルミニウム（III）（ＢＡｌｑ）が挙げられる。
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【００７８】
－電子及び／又は励起子阻止層（ＥＢ層）－
　ＥＢ層は、電子阻止層、励起子阻止層又は両者の機能を有する層であり、ＥＢ層を形成
する材料としては、１，３－ジカルバゾリルベンゼン（ＭＣＰ）等が挙げられる。
【００７９】
－電子輸送層－
  電子輸送層を形成する電子輸送性化合物としては、オキサジアゾール誘導体、イミダゾ
ール誘導体、トリアゾール誘導体などが例示される。必要に応じて、本発明の目的を損な
わない範囲で、低分子電子輸送性化合物などを添加剤として１種又は２種以上配合し、組
成物として用いてもよい。以下に、電子輸送性化合物を具体的に例示するが、これらに限
定されるものではない。
【００８０】
　　

 
【００８１】
－正孔注入層－
  陽極からの正孔注入効率を向上させるために陽極と正孔輸送層又は発光層の間に正孔注
入層を入れてもよい。正孔注入層を形成する正孔注入材料としては、ポリチオフェン誘導
体、ポリピロール誘導体などの導電性高分子が使用できる。中でも、ポリチオフェン誘導
体のポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）/ポリスチレンスルホン酸（ＰＥＤＯ
Ｔ／ＰＳＳ）が正孔注入効率の点から好ましい。正孔注入層を使用する場合、その厚さは
好ましくは２００ｎｍ以下、より好ましくは１００ｎｍ以下である。
【００８２】
－陽極－
  陽極は、正孔注入層、正孔輸送層または発光層などに正孔を供給するものであり、一般
的にガラス基板上に形成される。本発明に用いられる陽極材料は特に限定されないが、具
体的にはインジウム-スズ酸化物（ＩＴＯ）、スズ酸化物などの導電性金属酸化物や金、
銀、白金などの金属が挙げられる。また、市販のＩＴＯ付ガラスを使用することもできる
。市販のＩＴＯ付ガラスは、通常、洗浄剤水溶液、溶剤洗浄後、ＵＶオゾン照射装置又は
プラズマ照射装置により清浄して使用される。
【００８３】
－陰極－
  陰極は、電子輸送層または発光層に電子を供給するものであり、本発明に用いられる陽
極材料は特に限定されないが、具体的にはＬｉ、Ｍｇ、Ｃａ、Ａｌなどの金属やそれらの
合金、例えばＭｇ－Ａｇ合金、Ｍｇ－Ａｌ合金などが挙げられる。
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【００８４】
  陰極及び陽極は公知の方法、つまり真空蒸着法やスパッタリング法によって形成できる
。陰極の厚さは、好ましくは３００ｎｍ以下、より好ましくは２００ｎｍ以下であり、一
方、陽極の厚さは、好ましくは２００ｎｍ以下、より好ましくは１００ｎｍ以下である。
【実施例】
【００８５】
  以下、実施例により本発明を具体的に説明するが、本発明はこれら実施例に限定される
ものではない。
【００８６】
  実施例で合成した化合物は、1Ｈ－ＮＭＲ（溶媒：重クロロホルム）、ＦＤ－ＭＳ、Ｇ
ＰＣ、ＴＧＡ、ＤＳＣ、ＵＶ及びＩＲ分析から選ばれる１種類以上の分析法により同定し
た。
【００８７】
実施例１
　下記スキームに従い、化合物（Ａ－２）及び化合物（Ｂ－４）を合成し、次いで重合体
（Ｐ－１）を合成する。
【００８８】
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【００８９】
  窒素雰囲気下、５００ｍｌナスフラスコに、化合物（Ａ－１）を１０．００ｇ（３９．
１ｍｍｏｌ）、１－ブロモ－３－ヨードベンゼン１２．２ｇ（４２．９ｍｍｏｌ）、ヨウ
化銅０．２４ｇ（１．２ｍｍｏｌ）とリン酸三カリウム３３．２ｇ（１５６．３ｍｍｏｌ
）、１，４－ジオキサン２００ｍｌを加え、室温にて攪拌・溶解した。この後トランス－
１，２－シクロヘキサンジアミン１．３４ｇ（１１．７ｍｍｏｌ）を加えてバス温１２０
℃で２．５時間加熱攪拌した。室温まで降温した後、固形分をろ別し、ろ液を減圧留去し
た。シリカゲルカラムクロマトグラフィーで精製して白色粉末の化合物（Ｂ－１）を１４
．６ｇ（収率９１％）得た。
【００９０】
  次いで、窒素雰囲気下、ジムロートを具備した２００ｍｌナスフラスコに、化合物（Ｂ
－１）を６．００ｇ（１４．６ｍｍｏｌ）、１－ブロモ－３－ヨードベンゼン１７６ｇ（
６２３ｍｍｏｌ）、ヨウ化銅５．５７ｇ（２９．２ｍｍｏｌ）と炭酸カリウム８．１ｇ（
５８．６ｍｍｏｌ）を加え、室温にて攪拌・溶解した。この後７．５時間、バス温１９０
℃にて加熱攪拌した。室温まで降温後、固形分をろ別し、過剰の１－ブロモ－３－ヨード
ベンゼンを減圧留去し、粗生成物１５．１ｇを得た。シリカゲルカラムクロマトグラフィ
ーにて精製後、ジクロロメタン／ヘキサンにて２回再結晶を行い、化合物（Ｂ－２）を３
．０ｇ（収率８３％）得た。
【００９１】
　得られた化合物（Ｂ－２）２．８７ｇ（５．０７ｍｍｏｌ）を窒素雰囲気下、２００ｍ
ｌナスフラスコに入れ、次いでビスピナコラートジボロン３．１ｇ（１２．２１ｍｍｏｌ
）、酢酸カリウム１．５０ｇ（１５．２７ｍｍｏｌ）、１，４－ジオキサン１００ｍｌを
入れてバス温６０℃で３０分攪拌した。（１，１‘－ビス（ジフェニルフォスフィノフェ
ロセン））ジクロロパラジウム（II）ジクロロメタン錯体０．２５ｇ（０．３１ｍｍｏｌ
）を投入しバス温８０℃で６．５時間加熱攪拌した。さらにビスピナコラートジボロン１
．５５ｇ（６．１ｍｍｏｌ）、（１，１‘－ビス（ジフェニルフォスフィノフェロセン）
）ジクロロパラジウム（II）ジクロロメタン錯体０．２５ｇ（０．３１ｍｍｏｌ）を２回
追加添加して４０時間加熱攪拌した。室温まで降温後、固形分をろ別し、１，４－ジオキ
サンを減圧留去し、シリカゲルカラムクロマトグラフィーにて精製後、化合物（Ａ－２）
を３．００ｇ（収率９０％）得た。
【００９２】
　化合物（Ａ－２）の１Ｈ－ＮＭＲ及びＦＤ-ＭＳスペクトルを以下に示す。
１Ｈ－ＮＭＲ（４００ＭＨｚ、ＣＤＣｌ3）：δ（ｐｐｍ）；８．１２－８．１７（３Ｈ
、ｍ）、８．０７７（１Ｈ、ｄｔ、Ｊ＝８,２Ｈｚ）、８．００２（１Ｈ、ｂｒ  ｄ、Ｊ
＝２Ｈｚ）、７．９４９（１Ｈ、ｄｄｄ、Ｊ＝１,２,７Ｈｚ）、７．６３－７．６７（４
Ｈ、ｍ）、７．１９－７．３３（６Ｈ、ｍ）、６．７６６（１Ｈ、ｄｄｄ、Ｊ＝２,７,８
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Ｈｚ）、５．９３５（１Ｈ、ｄ、Ｊ＝８Ｈｚ）、１．３５２（１２Ｈ、ｓ）、１．２６１
（１２Ｈ、ｓ）
ＦＤ－ＭＳスペクトル：６６０（Ｍ+、ｂａｓｅ）
【００９３】
　一方、化合物（Ｂ－３）３２．４ｇ（０．３１ｍｍｏｌ）を窒素雰囲気下、２０００ｍ
ｌナスフラスコに入れ、さらにビス（トリフルオロ酢酸）フェニルヨウ素７５．３ｇ（１
７５ｍｍｏｌ）、ヨウ素４１．９ｇ（１６５ｍｍｏｌ）および四塩化炭素６００ｍｌを加
えてバス温５０℃で２時間加熱攪拌した。室温まで降温後、四塩化炭素を減圧留去し、Ｅ
ｔＯＨを加えると固体が析出、ろ別した。これをＥｔＯＨを用いて２回再結晶することに
より乾燥することにより化合物（Ｂ－４）を３５．８ｇ（収率４８％）得た。
【００９４】
　化合物（Ａ－２）と化合物（Ｂ－４）を重合させて重合体（Ｐ－１）を合成した。具体
的には、化合物（Ａ－２）０．６６ｇ（１．０ｍｍｏｌ）と化合物（Ｂ－４）０．４４ｇ
（１．００ｍｍｏｌ）をトルエン２０ｍｌに溶解した、触媒としてテトラキストリフェニ
ルフォスフィンパラジウム（０）１０ｍｇ、２ＭＮａ２ＣＯ３水溶液１０ｍｌを添加し、
窒素置換後７０℃、３時間半反応させた。室温まで降温後、反応液から水層分離後、フェ
ニルボロン酸２４３ｍｇ（２ｍｍｏｌ）、ブロモベンゼン３１４ｍｇ（２ｍｍｏｌ）及び
テトラキストリフェニルフォスフィンパラジウム（０）１０ｍｇを投入し、バス温９０℃
で２０時間反応させて末端封止した。室温まで降温後、ＭｅＯＨを用いて再沈殿精製させ
た。精製したポリマー分を回収し、これを再度ＭｅＯＨに投入して繰り返しリスラリーす
ることにより、重合体（Ｐ－１）を０．４０ｇを得た。得られたポリマーは、ＧＰＣ、Ｔ
ＧＡ及びＤＳＣで同定した。Ｍｗは、ＧＰＣ（テトラヒドロフラン：ＴＨＦ）のポリスチ
レン換算で４，７００、分子量分布１．８であった。
【００９５】
実施例２
  実施例１で得た重合体（Ｐ－１）の素子評価を行った。まず、溶媒洗浄、ＵＶオゾン処
理した膜厚１５０ｎｍからなるＩＴＯ付ガラス基板に、正孔注入層としてポリ（３，４－
エチレンジオキシチオフェン）/ポリスチレンスルホン酸（ＰＥＤＯＴ／ＰＳＳ）：（エ
イチ・シー・シュタルク株式会社製、商品名：クレビオスＰＣＨ８０００）を膜厚２５ｎ
ｍで製膜した。次に、合成した重合体（Ｐ－１）をＴＨＦに溶解して０．４ｗｔ％溶液に
調製し、スピンコート法により正孔輸送層として２０ｎｍを製膜した。次に、真空蒸着装
置を用いて、発光層ドーパントとしてトリス（２－（ｐ－トリル）ピリジン）イリジウム
（III）を、発光層ホストとして４，４’－ビス（９Ｈ－カルバゾル－９－イル）ビフェ
ニルを用い、ドーパント濃度が０．６ｗｔ％となるように共蒸着し、４０ｎｍ発光層を製
膜した。その後、真空蒸着装置を用いて、トリス（８－ヒドロキシキノリネート）アルミ
ニウム（Ａｌｑ3）を３５ｎｍ、陰極としてＬｉＦ／Ａｌを膜厚１７０ｎｍで製膜し、こ
の素子をグローブボックス内で封止することにより有機電界発光素子を作製した。
【００９６】
  こうして得られた有機電界発光素子に外部電源を接続し、０～１０Ｖの直流電圧を印加
した時に、表１のような発光特性を有することが確認された。ここで輝度、電圧及び発光
効率は、２０ｍＡ／ｃｍ2での駆動時の値を示した。なお、素子発光スペクトルの極大波
長は５５０ｎｍであり、イリジウム錯体由来の緑色発光が観測された。
【００９７】
実施例３
  化合物（Ａ－２）と化合物（Ｂ－４）を重合させる際、化合物（Ａ－２）０．６６ｇ（
１．０ｍｍｏｌ）と化合物（Ｂ－４）０．４０ｇ（０．９ｍｍｏｌ）を使用した以外は、
実施例１と同様にして重合体（Ｐ－２）を得た。このポリマーのＭｗは２，５００、分子
量分布１．５であった。また素子評価は、実施例２と同様に行った。
【００９８】
実施例４
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  下記スキームに従い化合物（Ａ－２）と１,３－ジヨードベンゼンから重合体（Ｐ－３
）を合成する。
【００９９】
　　

 
【０１００】
　具体的には、化合物（Ａ－２）を０．６６ｇ（１．０ｍｍｏｌ）と１,３－ジヨードベ
ンゼン０．３３ｇ（１．０ｍｍｏｌ）に変更した以外は、実施例１と同様にして重合体（
Ｐ－３）を得た。このポリマーのＭｗは７,５００、分子量分布２．２であった。また素
子評価は、実施例２と同様に行った。  
【０１０１】
実施例５
  下記スキームに従い化合物（Ｂ－５）を合成し、次いで化合物（Ａ－２）と化合物（Ｂ
－５）から重合体（Ｐ－４）を合成する。
【０１０２】
　　

 
【０１０３】
  温度計、還流管、窒素導入管を備えた２Ｌ四つ口ナスフラスコに、１－ブロモ－３－ヨ
ードベンゼンを５０．０ｇ（１７７ｍｍｏｌ）、ｍ－ブロモフェニルボロン酸３５．５ｇ
（１７７ｍｍｏｌ）、トリフェニルホスフィンパラジウム（０）３．３７ｇ（２．９２ｍ
ｍｏｌ）、トルエン６００ｍｌ、ＥｔＯＨ２２５ｍｌを入れて溶解した。窒素置換後、こ
れに炭酸ナトリウム１１２．４ｇ（１．０６ｍｏｌ）および純水３００ｍｌを加えて、バ
ス温１００℃６時間加熱攪拌した。室温まで降温後、分液漏斗に移して油水分離した。有
機層を洗浄後、無水硫酸マグネシウムで脱水し、溶媒を減圧留去し粗生成物６２．１ｇを
得た。これを減圧蒸留することにより、化合物（Ｂ－５）を４４．８ｇ（収率８１％）得
た。
【０１０４】
　次いで、化合物（Ａ－２）を０．６６ｇ（１．０ｍｍｏｌ）と化合物（Ｂ－５）０．３
１ｇ（１．０ｍｍｏｌ）に変更した以外は、実施例１と同様にして重合体（Ｐ－４）を得
た。このポリマーのＭｗは３,５００、分子量分布１．７であった。また、素子評価は、
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実施例２と同様に行った。　
【０１０５】
実施例６
  下記スキームに従い化合物（Ａ－２）とビス（４－ブロモフェニル）エーテルから重合
体（Ｐ－５）を合成する。
【０１０６】
　　

　化合物（Ａ－２）０．６６ｇ（１．０ｍｍｏｌ）とビス（４－ブロモフェニル）エーテ
ル０．３３ｇ（１．０ｍｍｏｌ）を使用した以外は実施例１と同様に重合及び後処理して
重合体（Ｐ－５）０．１０ｇを得た。このポリマーのＭｗは５，２００、分子量分布１．
９であった。また素子評価は、実施例２と同様に行った。
【０１０７】
実施例７
  下記スキームに従い化合物（Ａ－２）とＮ－ブチルフェニル－Ｎ，Ｎ‘－ビスジブロモ
ジフェニルアミンから重合体（Ｐ－６）を合成する。
【０１０８】
　　

 
【０１０９】
　化合物（Ａ－２）０．６６ｇ（１．０ｍｍｏｌ）とＮ－ブチルフェニル－Ｎ，Ｎ‘－ビ
スジブロモジフェニルアミン０．４６ｇ（１．０ｍｍｏｌ）を使用した以外は実施例１と
同様に重合及び後処理して重合体（Ｐ－６）０．３３ｇを得た。このポリマーのＭｗは１
５，０００、分子量分布１．９であった。また素子評価は、実施例２と同様に行った。
【０１１０】
実施例８
  下記スキームに従い化合物（Ａ－３）と化合物（Ｂ－４）から重合体（Ｐ－７）を合成
する。
【０１１１】
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【０１１２】
  化合物（Ａ－１）を、化合物（Ａ－３）０．６６ｇ（１．０ｍｍｏｌ）に変更した以外
は実施例１と同様に重合及び後処理して重合体（Ｐ－７）０．３２ｇを得た。このポリマ
ーのＭｗは５，２００、分子量分布１．８であった。また素子評価は、実施例２と同様に
行った。
【０１１３】
例９（比較）
  下記スキームに従い化合物（Ｂ－５）を用いて重合体（ＥＰ－１）を合成する。
【０１１４】
　　

 
【０１１５】
  ５０ｍｌナス型フラスコに、塩化鉄(III)０．７ｇ（４．３ｍｍｏｌ）、モノクロロベ
ンゼン２０ｍｌを入れ窒素置換後、予め溶解した化合物（Ｃ－１）０．７ｇ（１．１ｍｍ
ｏｌ）のモノクロロベンゼン１０ｍｌ溶液を加えてバス温５０℃で４４時間重合した。重
合液をメタノールを用いて再沈殿精製させた。精製したポリマー分を回収し、これをナス
型フラスコに移し、５％アンモニア水２０ｍｌを投入して攪拌し沈殿物をろ過し、純水５
０ｍｌで２回、ＭｅＯＨ５０ｍｌで３回繰り返し洗浄し乾燥することにより、重合体（Ｅ
Ｐ－１）０．６７ｇを得た。このポリマーのＭｗは４，２００、分子量分布１．５であっ
た。また素子評価は、実施例２と同様に行った。
【０１１６】
　Ｇａｕｓｓｉａｎ０３を用い、Ｂ３ＬＹＰ／６－３１Ｇ＊レベルの構造最適化計算によ
り、ホスト材料としての４，４’－ビス（９Ｈ－カルバゾル－９－イル）ビフェニルのＨ
ＯＭＯエネルギー値と、重合体Ｐ-1、Ｐ-3、Ｐ-6、ＥＰ-1の三量体単位のＨＯＭＯエネル
ギー値を算出し、ホスト材料と各重合体の差を計算し各々表１に示した。
【０１１７】
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【表１】

 
【０１１８】
  素子評価に使用した重合体と評価結果を表２に示す。重合体はいずれも正孔輸送層に使
用したものである。なお、素子発光スペクトルの極大波長は５５０ｎｍであり、イリジウ
ム錯体由来の緑色発光が観測された。
【０１１９】

【表２】

 
【産業上の利用の可能性】
【０１２０】
  本発明の有機電界発光素子用重合体を用いることにより、有機電界発光素子の正孔注入
性が改善され、発光効率に優れるものとなる。また、塗布成膜法等による大面積素子が容
易に作製可能となる。
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