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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　一対の電極と、該電極間に設けられる発光層とを備える有機エレクトロルミネッセンス
素子において、
　前記発光層は、
　　下記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上
の化合物と、第１の高分子発光体とを含有する発光層、または、
　　前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上
の化合物の２価の残基を、繰り返し単位として有する第２の高分子発光体を含有する発光
層であり、
　前記第１および第２高分子発光体が、非置換又は置換のフルオレンジイル基、及び非置
換又は置換のベンゾフルオレンジイル基からなる群から選ばれる１種以上のジイル基を繰
り返し単位として有する高分子発光体である、有機エレクトロルミネッセンス素子。
（Ｉ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ジイミド
（ＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸二無水物
（ＩＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスイミダゾール
（ＩＶ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスピリミジン
【請求項２】
　前記第１および第２高分子発光体は、ポリスチレン換算の数平均分子量が、１０３～１
０８である、請求項１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
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【請求項３】
　前記発光層における前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から
選ばれた１種以上の化合物の含有量が、前記第１の高分子発光体を１００重量部としたと
きに０．００１～５重量部であり、
　前記発光層における第２の高分子発光体の含有量は、発光層を１００重量部としたとき
に０．０１～５重量部である、請求項２に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項４】
　前記第２の高分子発光体を構成する、化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体か
らなる群から選ばれた１種以上の化合物の２価の残基の合計分子量の、第２の高分子発光
体における割合は、第２の高分子発光体を１とすると、０．００１～０．２である請求項
３に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項５】
　前記発光層は、前記第１の高分子発光体と、前記第２の高分子発光体を含有する、請求
項１～４のいずれかに記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項６】
　前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）の誘導体が高分子化合物である請求項１～５のいずれかに
記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項７】
　前記第１および第２高分子発光体が共役系高分子である、請求項１～６のいずれかに記
載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項８】
　請求項１～７のいずれか１つに記載の有機エレクトロルミネッセンス素子を備える発光
装置。
【請求項９】
　下記（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の化合物
と、第１の高分子発光体とを含有する、または、
　前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の
化合物の２価の残基を、繰り返し単位として有する第２の高分子発光体を含有する、高分
子発光体組成物であって、
　前記第１および第２高分子発光体が、非置換又は置換のフルオレンジイル基、及び非置
換又は置換のベンゾフルオレンジイル基からなる群から選ばれる１種以上のジイル基を繰
り返し単位として有する高分子発光体である、高分子発光体組成物。
（Ｉ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ジイミド
（ＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸二無水物
（ＩＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスイミダゾール
（ＩＶ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスピリミジン
【請求項１０】
　前記第１および第２高分子発光体は、ポリスチレン換算の数平均分子量が、１０３～１
０８であり、
　前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の
化合物の含有量が、前記第1の高分子発光体を１００重量部としたときに０．００１～５
重量部であり、
　前記第２の高分子発光体を構成する、化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体か
らなる群から選ばれた１種以上の化合物の２価の残基の合計分子量の、第２の高分子発光
体における割合は、第２の高分子発光体を１とすると、０．００１～０．２である請求項
９に記載の高分子発光体組成物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は有機エレクトロルミネッセンス素子（以下、有機ＥＬ素子ということがある。
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）、この有機ＥＬ素子に用いられる高分子発光体組成物、及び発光装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機ＥＬ素子は、陽極および陰極からなる一対の電極と、該電極間に設けられる発光層
とを備える。有機ＥＬ素子に電圧を印加すると、陽極から正孔が注入されるとともに陰極
から電子が注入され、これら正孔と電子とが結合することによって発光する。
【０００３】
　有機ＥＬ素子の発光層には、発光体として有機物が用いられている。発光層に用いられ
る有機物を高分子発光体と低分子発光体とに大別すると、高分子発光体は、低分子発光体
と比べると比較的溶媒に溶け易いため、乾式法よりも成膜工程が簡易な湿式法に適した発
光材料である。そのため近年種々の高分子発光体が提案されている（例えば非特許文献１
）。
【先行技術文献】
【非特許文献】
【０００４】
【非特許文献１】Advanced Materials Vol.12 1737-1750 (2000)
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　発光素子として種々の発光装置に使用される有機ＥＬ素子には、素子寿命のさらなる向
上が求められている。そのため本発明の目的は、素子寿命の長い有機ＥＬ素子、およびこ
の有機ＥＬ素子に用いられる高分子発光体組成物を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明は、以下の有機エレクトロルミネッセンス素子および高分子発光体組成物等を提
供する。
【０００７】
＜1＞　一対の電極と、該電極間に設けられる発光層とを備える有機エレクトロルミネッ
センス素子であって、
　前記発光層は、
　　下記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上
の化合物と、第１の高分子発光体とを含有する発光層、または、
　　前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上
の化合物の２価の残基を、繰り返し単位として有する第２の高分子発光体を含有する発光
層である、有機エレクトロルミネッセンス素子。
（Ｉ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ジイミド
（ＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸二無水物
（ＩＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスイミダゾール
（ＩＶ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスピリミジン
【０００８】
＜2＞　前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）の誘導体が高分子化合物である＜１＞に記載の有機
エレクトロルミネッセンス素子。
【０００９】
＜3＞　前記第１および第２高分子発光体が共役系高分子である、＜１＞または＜２＞に
記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００１０】
＜4＞　前記第１および第２高分子発光体が、非置換又は置換のフルオレンジイル基、及
び非置換又は置換のベンゾフルオレンジイル基からなる群から選ばれる１種以上のジイル
基を繰り返し単位として有する高分子発光体である、＜１＞～＜３＞のいずれか１つに記
載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
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【００１１】
＜5＞　前記発光層における前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる
群から選ばれた１種以上の化合物の含有量が、前記高分子発光体を１００重量部としたと
きに０．００１～５重量部である、＜１＞～＜４＞のいずれか１つに記載の有機エレクト
ロルミネッセンス素子。
【００１２】
＜6＞　前記発光層における前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる
群から選ばれた１種以上の化合物の含有量が、前記高分子発光体を１００重量部としたと
きに０．０１～１重量部である＜１＞～＜５＞のいずれか１つに記載の有機エレクトロル
ミネッセンス素子。
【００１３】
＜7＞　＜１＞～＜６＞のいずれか１つに記載の有機エレクトロルミネッセンス素子を備
える発光装置。
【００１４】
＜8＞　下記（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の
化合物と、第１の高分子発光体とを含有する、または、
　前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の
化合物の２価の残基を、繰り返し単位として有する第２の高分子発光体を含有する、高分
子発光体組成物。
（Ｉ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ジイミド
（ＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸二無水物
（ＩＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスイミダゾール
（ＩＶ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスピリミジン
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、素子寿命の向上した有機ＥＬ素子を実現することができる。
【発明を実施するための形態】
【００１６】
　本発明の有機ＥＬ素子は、一対の電極と、該電極間に設けられる発光層とを備え、前記
発光層は、下記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１
種以上の化合物と、第１の高分子発光体とを含有する。
（Ｉ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ジイミド
（ＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸二無水物
（ＩＩＩ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスイミダゾール
（ＩＶ）ペリレン若しくはナフタレンのテトラカルボン酸ビスピリミジン
【００１７】
　なお発光層は、上記化合物と第１の高分子発光体との２種類の化合物を含有する場合に
限らず、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種
以上の化合物の２価の残基を、繰り返し単位として有する第２の高分子発光体を含有する
発光層であってもよい。さらには、発光層は、第２の高分子発光体と、この第２の高分子
発光体に加えて、第２の高分子発光体とは異なる高分子発光体を含んでいてもよい。以下
では第１および第２の高分子発光体について、これらを総称する場合、「第１」または「
第２」を明示せずに単に高分子発光体ということがある。本発明に用いる高分子発光体の
ポリスチレン換算の数平均分子量は、膜形成能、溶剤への溶解性の観点から、１０3～１
０8程度であることが好ましく、１０3～１０6程度であることがより好ましい。また前記
共役系高分子のポリスチレン換算の重量平均分子量は、１０3～１０８であることが好ま
しく、１０３～１０6であることがより好ましい。
【００１８】
　発光層は上記複数種類の化合物のうちの１種類の化合物のみを含有していてもよく、ま
た複数種類の化合物を含有していてもよい。前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）の誘導体として
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は、化合物（Ｉ）～（ＩＶ）の炭素原子および窒素原子などの所定の原子に、複素環基、
アリールアルキル基、後記式（１）、（２）の項で説明するアルキル基、アリール基、ア
ルコキシ基などの所定の置換基が結合した化合物があげられる。
【００１９】
　複素環基の炭素数は通常４～６０程度である。複素環基の中では芳香族複素環基が好ま
しい。
【００２０】
　複素環基の具体例としては、チエニル基、Ｃ1～Ｃ12アルキルチエニル基（Ｃ1～Ｃ12は
、炭素数１～１２であることを示す。以下も同様である。）、ピロリル基、フリル基、ピ
リジル基、Ｃ1～Ｃ12アルキルピリジル基、チアゾリル基、Ｃ1～Ｃ12アルキルチアゾリル
基、キノリル基などがあげられる。
【００２１】
　アリールアルキル基の炭素数は通常７～６０程度である。
【００２２】
　アリールアルキル基の具体例としては、フェニルメチル基、フェニルエチル基、フェニ
ルブチル基、フェニルペンチル基、フェニルヘキシル基、フェニルヘプチル基、フェニル
オクチル基などのフェニル－Ｃ1～Ｃ12アルキル基、Ｃ1～Ｃ12アルコキシフェニル－Ｃ1

～Ｃ12アルキル基、Ｃ1～Ｃ12アルキルフェニル－Ｃ1～Ｃ12アルキル基、１－ナフチル－
Ｃ1～Ｃ12アルキル基、２－ナフチル－Ｃ1～Ｃ12アルキル基などがあげられる。
【００２３】
　発光層に含まれるペリレン又はナフタレンのテトラカルボン酸ジイミド、およびその誘
導体の具体的構造としては以下の化合物、および以下の化合物の芳香環上の水素原子１個
以上を置換基または、フッ素、塩素、臭素などのハロゲン原子で置き換えて得られる化合
物等があげられる。置換基としては、アルキル基、アルコキシ基、アリール基、複素環基
、アリールアルキル基があげられる。これらの基に含まれる水素原子はフッ素原子で置換
されていてもよい。アルキル基、アルコキシ基、アリール基の定義およびその具体例等は
、後述の式（１）、式（２）におけるこれらの基の定義およびその具体例等と同様である
。複素環基、アリールアルキル基の定義およびその具体例等は、前記と同様である。
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【００２４】
　発光層に含まれるペリレン又はナフタレンのテトラカルボン酸二無水物、およびその誘
導体の具体的構造としては以下の化合物、および以下の化合物の芳香環上の水素原子１個
以上を、置換基または、フッ素、塩素、臭素などのハロゲン原子で置き換えて得られる化
合物等があげられる。置換基としては、アルキル基、アルコキシ基、アリール基、複素環
基、アリールアルキル基があげられる。これらの基に含まれる水素原子はフッ素原子で置
換されていてもよい。アルキル基、アルコキシ基、アリール基の定義、具体例等は、後述
の式（１）、式（２）におけるこれらの基の定義、具体例等と同様である。また複素環基
、アリールアルキル基の定義およびその具体例等は、前記と同様である。

【００２５】
　発光層に含まれるペリレン又はナフタレンのテトラカルボン酸ビスイミダゾール、およ
びその誘導体の具体的構造としては以下の化合物および以下の化合物の芳香環上の水素原
子1個以上を、置換基または、フッ素、塩素、臭素などのハロゲン原子で置き換えて得ら
れる化合物等があげられる。置換基としては、アルキル基、アルコキシ基、アリール基、
複素環基、アリールアルキル基があげられる。これらの基に含まれる水素原子はフッ素原
子で置換されていてもよい。アルキル基、アルコキシ基、アリール基の定義およびその具
体例等は、後述の式（１）、式（２）におけるこれらの基の定義およびその具体例等と同
様である。複素環基、アリールアルキル基の定義およびその具体例等は、前記と同様であ
る。
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【００２６】
　発光層に含まれるペリレン又はナフタレンのテトラカルボン酸ビスピリミジン、および
その誘導体の具体的構造としては以下の化合物および以下の化合物の芳香環上の水素原子
１個以上を、置換基または、フッ素、塩素、臭素などのハロゲン原子で置き換えて得られ
る化合物等があげられる。置換基としては、アルキル基、アルコキシ基またはアリール基
、複素環基、アリールアルキル基があげられる。これらの基に含まれる水素原子はフッ素
原子で置換されていてもよい。アルキル基、アルコキシ基、アリール基の定義およびその
具体例等は、後述の式（１）、式（２）におけるこれらの基の定義、具体例等と同様であ
る。複素環基、アリールアルキル基の定義およびその具体例等は、前記と同様である。

【００２７】
　また前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）の誘導体は、低分子化合物に限らず、高分子化合物で
あってもよい。高分子化合物としては、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導
体の２価の残基のうちの少なくとも１つの残基を、繰り返し単位として有する高分子化合
物があげられる。前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体の２価の残基とは、
化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体から、これらの化合物を構成する炭素原子
や窒素原子に結合する２つの水素原子を除いた２価の基を意味する。このような繰り返し
単位、すなわち前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体の２価の残基の具体的
な構造としては、以下の残基および以下の残基の芳香環上の水素原子１個以上を、置換基
または、フッ素、塩素、臭素などのハロゲン原子で置き換えて得られる残基等があげられ
る。置換基としては、アルキル基、アルコキシ基またはアリール基があげられる。これら
の基に含まれる水素原子はフッ素原子で置換されていてもよい。アルキル基、アルコキシ
基、アリール基の定義およびその具体例等は、後述の式（１）、式（２）におけるこれら
の基の定義およびその具体例等と同様である。複素環基、アリールアルキル基の定義およ
びその具体例等は、前記と同様である。
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　なお各構造式において、括弧記号に交差する直線、すなわち括弧記号”（”、または括
弧記号”）”に交差する直線は、それぞれ結合手を表す。
【００２８】
　次に本発明に用いる高分子発光体について説明する。本発明に用いる高分子発光体は、
単独重合体であっても共重合体でもよい。また本発明に用いる高分子発光体は、共役系高
分子でも非共役系高分子でもよく、共役系高分子であるものが好ましい。
【００２９】
　本発明に用いる高分子発光体は、非置換又は置換のフルオレンジイル基、及び非置換又
は置換のベンゾフルオレンジイル基からなる群から選ばれる１種以上のジイル基を繰り返
し単位として有することが好ましい。
【００３０】
　非置換又は置換のフルオレンジイル基としてはたとえば下記式（１）で表されるジイル
基があげられる。

　　　　（１）
（式（１）中、Ｒ１、Ｒ２、Ｒ３、Ｒ４、Ｒ５、Ｒ６、Ｒ７およびＲ８は、それぞれ独立
に、水素原子、アルキル基、アルコキシ基またはアリール基を表す。これらの基に含まれ
る水素原子はフッ素原子で置換されていてもよい。）
【００３１】
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　非置換又は置換のベンゾフルオレンジイル基としては下記式（２）で表されるジイル基
があげられる。

　　　　（２）
（式（２）中、Ｒ９、Ｒ１０、Ｒ１１、Ｒ１２、Ｒ１３、Ｒ１４、Ｒ１５、Ｒ１６、Ｒ１

７およびＲ１８は、それぞれ独立に、水素原子、アルキル基、アルコキシ基またはアリー
ル基を表す。これらの基に含まれる水素原子はフッ素原子で置換されていてもよい。）
【００３２】
　式（１）、（２）中のＲ１～Ｒ１８で表されるアルキル基としては、直鎖状でも分岐状
でもよく、シクロアルキル基でもよい。アルキル基の炭素数は通常１～２０程度である。
アルキル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、ｉ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ｓ－ブチル基、３－メチルブチル基、ｎ－
ペンチル基、ｎ－ヘキシル基、２－エチルヘキシル基、ｎ－ヘプチル基、ｎ－オクチル基
、ｎ－ノニル基、ｎ－デシル基、３，７－ジメチルオクチル基、ｎ－ラウリル基等があげ
られる。前記アルキル基中の水素原子はフッ素原子で置換されていてもよく、その例とし
ては、トリフルオロメチル基、ペンタフルオロエチル基、パーフルオロブチル基、パーフ
ルオロヘキシル基、パーフルオロオクチル基等があげられる。
【００３３】
　式（１）、（２）中のＲ１～Ｒ18で表されるアルコキシ基としては、直鎖状でも分岐状
でもよく、シクロアルキルオキシ基であってもよい。アルコキシ基の炭素数は通常１～２
０程度である。アルコキシ基の具体例としては、メトキシ基、エトキシ基、ｎ－プロピル
オキシ基、ｉ－プロピルオキシ基、ｎ－ブトキシ基、ｉ－ブトキシ基、ｓ－ブトキシ基、
ｔ－ブトキシ基、ｎ－ペンチルオキシ基、ｎ－ヘキシルオキシ基、シクロヘキシルオキシ
基、ｎ－ヘプチルオキシ基、ｎ－オクチルオキシ基、２－エチルヘキシルオキシ基、ｎ－
ノニルオキシ基、ｎ－デシルオキシ基、３，７－ジメチルオクチルオキシ基、ｎ－ラウリ
ルオキシ基等があげられる。前記アルコキシ基中の水素原子はフッ素原子で置換されてい
てもよく、その例としては、トリフルオロメトキシ基、ペンタフルオロエトキシ基、パー
フルオロブトキシ基、パーフルオロヘキシル基、パーフルオロオクチル基等があげられる
。
【００３４】
　式（１）、（２）中のＲ１～Ｒ18で表されるアリール基としては、芳香族炭化水素から
、水素原子１個を除いた原子団であり、縮合環を持つもの、独立したベンゼン環又は縮合
環２個以上が直接又はビニレン等の基を介して結合したものも含まれる。アリール基は、
炭素数が通常６～６０程度であり、好ましくは６～４８である。前記アリール基は、置換
基を有していてもよい。この置換基としては、炭素数１～２０の直鎖状、分岐状のアルキ
ル基又は炭素数３～２０のシクロアルキル基、炭素数１～２０の直鎖状、分岐状のアルキ
ル基又は炭素数３～２０のシクロアルキル基をその構造中に含むアルコキシ基、下記式（
３）で表される基があげられる。アリール基の具体例としては、フェニル基、Ｃ1～Ｃ12

アルコキシフェニル基、Ｃ1～Ｃ12アルキルフェニル基、１－ナフチル基、２－ナフチル
基、１－アントラセニル基、２－アントラセニル基、９－アントラセニル基、ペンタフル
オロフェニル基等が挙げられ、Ｃ1～Ｃ12アルコキシフェニル基、Ｃ1～Ｃ12アルキルフェ
ニル基が好ましい。Ｃ1～Ｃ12アルコキシフェニル基として具体的には、メトキシフェニ
ル基、エトキシフェニル基、ｎ－プロピルオキシフェニル基、イソプロピルオキシフェニ
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－ブトキシフェニル基、ｎ－ペンチルオキシフェニル基、ｎ－ヘキシルオキシフェニル基
、シクロヘキシルオキシフェニル基、ｎ－ヘプチルオキシフェニル基、ｎ－オクチルオキ
シフェニル基、２－エチルヘキシルオキシフェニル基、ｎ－ノニルオキシフェニル基、ｎ
－デシルオキシフェニル基、３，７－ジメチルオクチルオキシフェニル基、ｎ－ラウリル
オキシフェニル基等があげられる。Ｃ1～Ｃ12アルキルフェニル基として具体的にはメチ
ルフェニル基、エチルフェニル基、ジメチルフェニル基、ｎ－プロピルフェニル基、メシ
チル基、メチルエチルフェニル基、イソプロピルフェニル基、ｎ－ブチルフェニル基、イ
ソブチルフェニル基、ｓ－ブチルフェニル基、ｔ－ブチルフェニル基、ｎ－ペンチルフェ
ニル基、イソアミルフェニル基、ヘキシルフェニル基、ｎ－ヘプチルフェニル基、ｎ－オ
クチルフェニル基、ｎ－ノニルフェニル基、ｎ－デシルフェニル基、ｎ－ドデシルフェニ
ル基等があげられる。前記アリール基中の水素原子はフッ素原子で置換されていてもよい
。

　　　（３）
（式（３）中、ｇは１～６の整数を表し、ｈは０～５の整数を表す。）
【００３５】
　有機溶媒への溶解性の観点からは、式（１）、（２）中のＲ１、Ｒ2、Ｒ９およびＲ１

０は、アルキル基、アルコキシ基またはアリール基であることが好ましく、アルキル基ま
たはアリール基であることがより好ましい。
【００３６】
　式（１）で表されるジイル基としては、例えば下記のジイル基があげられる。

【００３７】
　式（２）で表されるジイル基としては、例えば下記のジイル基があげられる。
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【００３８】
　前記共役系高分子は、（１）二重結合と単結合とが交互に並んだ構造から実質的になる
高分子、（２）二重結合と単結合とが窒素原子を介して並んだ構造から実質的になる高分
子、（３）二重結合と単結合とが交互に並んだ構造及び二重結合と単結合とが窒素原子を
介して並んだ構造から実質的になる高分子等を意味し、本明細書においては具体的には、
非置換又は置換のフルオレンジイル基、及び非置換又は置換のベンゾフルオレンジイル基
からなる群から選ばれる１種以上のジイル基を少なくとも繰り返し単位として有し、該繰
り返し単位同士が直接又は連結基を介して結合した高分子である。なお共役系高分子は、
非置換又は置換のフルオレンジイル基、及び非置換又は置換のベンゾフルオレンジイル基
からなる群から選ばれる１種以上に加えて、例えばジベンゾフランジイル基、非置換又は
置換のジベンゾチオフェンジイル基、非置換又は置換のカルバゾールジイル基、非置換又
は置換のチオフェンジイル基、非置換又は置換のフランジイル基、非置換又は置換のピロ
ールジイル基、非置換又は置換のベンゾチアジアゾールジイル基、非置換又は置換のフェ
ニレンビニレンジイル基、非置換又は置換のチエニレンビニレンジイル基、及び非置換又
は置換のトリフェニルアミンジイル基からなる選ばれる一種又は二種以上を繰り返し単位
として有していてもよく、前述の非置換又は置換のフルオレンジイル基、及び非置換又は
置換のベンゾフルオレンジイル基に加えて、これらの繰り返し単位同士が直接又は連結基
を介して結合した高分子でもよい。
【００３９】
　前記共役系高分子において、前記繰り返し単位同士が連結基を介して結合している場合
、該連結基としては、例えば、フェニレン、ビフェニレン、ナフタレンジイル、アントラ
センジイル等があげられる。
【００４０】
　第１および第２の高分子発光体のうちの第１の高分子発光体は、前記化合物（Ｉ）～（
ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の化合物の２価の残基を有
さないが、第２の高分子発光体は、化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からな
る群から選ばれた１種以上の化合物の２価の残基を、繰り返し単位として有する。このよ
うな２価の残基としては上述した２価の残基をあげることができる。第２の高分子発光体
は、化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の化
合物の２価の残基を、繰り返し単位として有し、さらには他の２価の基を繰り返し単位と
して有していてもよく、たとえば上述した、非置換又は置換のフルオレンジイル基、及び
非置換又は置換のベンゾフルオレンジイル基からなる群から選ばれる１種以上のジイル基
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を繰り返し単位として有していてもよい。
【００４１】
　前記共役系高分子の数平均分子量は、膜形成能、溶剤への溶解性の観点から、ポリスチ
レン換算で１０3～１０8程度であることが好ましく、ポリスチレン換算で１０3～１０6程
度であることがより好ましい。また前記共役系高分子の重量平均分子量は、ポリスチレン
換算で１０3～１０８であることが好ましく、ポリスチレン換算で１０３～１０6であるこ
とがより好ましい。
【００４２】
　前記共役系高分子が非置換又は置換のフルオレンジイル基および/または非置換又は置
換のベンゾフルオレンジイル基を含む場合、この共役系高分子を構成する、非置換又は置
換のフルオレンジイル基と、非置換又は置換のベンゾフルオレンジイル基との合計分子量
の、共役系高分子における割合は、共役系高分子の分子量を１とすると、通常０．３以上
であり、好ましくは０．５以上である。
　また第２の高分子発光体を構成する、化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体か
らなる群から選ばれた１種以上の化合物の２価の残基の合計分子量の、第２の高分子発光
体における割合は、第２の高分子発光体を１とすると、通常０．０００１～１．０であり
、より好ましくは０．０００１～０．５であり、さらに好ましくは０．００１～０．２で
ある。
【００４３】
　本発明に用いる高分子発光体は公知の重合方法により製造することができる。
　例えば、共役系高分子である高分子発光体は、用いる重合反応に適した官能基を有する
単量体を合成した後に、必要に応じて、有機溶媒に溶解し、例えば、アルカリや適当な触
媒、配位子を用いた公知のアリールカップリング等の重合方法を用いて重合することによ
り合成することができる。
【００４４】
　アリールカップリングによる重合方法は、特に限定されない。前記重合反応に適した官
能基としては、例えば、ホウ酸基又はホウ酸エステル基を有するモノマーと、官能基とし
て臭素原子、ヨウ素原子、塩素原子等のハロゲン原子、又はトリフルオロメタンスルホネ
ート基、ｐ-トルエンスルホネート基等のスルホネート基を有するモノマーとを炭酸ナト
リウム、炭酸カリウム、炭酸セシウム、リン酸三カリウム、フッ化カリウム等の無機塩基
、フッ化テトラブチルアンモニウム、塩化テトラブチルアンモニウム、臭化テトラブチル
アンモニウム、水酸化テトラエチルアンモニウム等の有機塩基の存在下、パラジウム[テ
トラキス（トリフェニルホスフィン）]、［トリス（ジベンジリデンアセトン）］ジパラ
ジウム、パラジウムアセテート、ビス（トリフェニルホスフィン）パラジウムジクロライ
ド、ビス（シクロオクタジエン）ニッケル等のＰｄ若しくはＮｉ錯体と、必要に応じ、さ
らにトリフェニルホスフィン、トリ（２－メチルフェニル）ホスフィン、トリ（２-メト
キシフェニル）ホスフィン、ジフェニルホスフィノプロパン、トリ（シクロヘキシル）ホ
スフィン、トリ（ｔｅｒｔ－ブチル）ホスフィン等の配位子とからなる触媒を用いたＳｕ
ｚｕｋｉカップリング反応により重合する方法；ハロゲン原子又はトリフルオロメタンス
ルホネート基等のスルホネート基を有するモノマー同士をビス（シクロオクタジエン）ニ
ッケル等のニッケルゼロ価錯体とビピリジル等の配位子からなる触媒を用い、若しくは［
ビス（ジフェニルホスフィノ）エタン］ニッケルジクロライド、［ビス（ジフェニルホス
フィノ）プロパン］ニッケルジクロライド等のＮｉ錯体と、必要に応じ、さらにトリフェ
ニルホスフィン、ジフェニルホスフィノプロパン、トリ（シクロヘキシル）ホスフィン、
トリ（ｔｅｒｔ－ブチル）ホスフィン等の配位子とからなる触媒と亜鉛、マグネシウム等
の還元剤を用い、必要に応じて脱水条件で反応させる、Ｙａｍａｍｏｔｏカップリング反
応により重合する方法；ハロゲン化マグネシウム基を有する化合物とハロゲン原子を有す
る化合物とを［ビス（ジフェニルホスフィノ）エタン］ニッケルジクロライド、［ビス（
ジフェニルホスフィノ）プロパン］ニッケルジクロライド等のＮｉ触媒を用い、脱水条件
で反応させる、アリールカップリング反応により重合するＫｕｍａｄａ－Ｔａｍａｏカッ
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プリング反応により重合する方法、水素原子を官能基として、ＦｅＣｌ3等の酸化剤によ
り重合する方法、電気化学的に酸化重合する方法等があげられる。
【００４５】
　反応溶媒は、用いる重合反応、モノマー及びポリマーの溶解性等を考慮して選択される
。具体的には、テトラヒドロフラン、トルエン、１，４－ジオキサン、ジメトキシエタン
、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、それらの２種以上の
混合溶媒等の有機溶媒、又はそれらと水との二相系が例示される。
【００４６】
　Ｓｕｚｕｋｉカップリング反応においては、テトラヒドロフラン、トルエン、１，４－
ジオキサン、ジメトキシエタン、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチルホル
ムアミド、それらの２種以上の混合溶媒等の有機溶媒、又はそれらと水との二相系が好ま
しい。反応溶媒は一般に副反応を抑制するために、脱酸素処理を行うことが好ましい。
【００４７】
　Ｙａｍａｍｏｔｏカップリング反応においては、テトラヒドロフラン、トルエン、１，
４－ジオキサン、ジメトキシエタン、Ｎ，Ｎ－ジメチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチル
ホルムアミド、それらの２種以上の混合溶媒等の有機溶媒が好ましい。反応溶媒は一般に
副反応を抑制するために、脱酸素処理を行うことが好ましい。
【００４８】
　前記アリールカップリング反応の中でも、反応性の観点から、Ｓｕｚｕｋｉカップリン
グ反応、Ｙａｍａｍｏｔｏカップリング反応が好ましく、Ｓｕｚｕｋｉカップリング反応
とニッケルゼロ価錯体を用いたＹａｍａｍｏｔｏカップリング反応がより好ましい。Ｓｕ
ｚｕｋｉカップリングによる重合に関してより詳細には、例えば、Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ 
Ｐｏｌｙｍｅｒ Ｓｃｉｅｎｃｅ：Ｐａｒｔ Ａ：Ｐｏｌｙｍｅｒ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，
Ｖｏｌ．３９，１５３３－１５５６（２００１）に記載されている公知の方法を参考にで
きる。Ｙａｍａｍｏｔｏカップリングによる重合に関しては、例えば、Ｍａｃｒｏｍｏｌ
ｅｃｕｌｅｓ １９９２，２５，１２１４－１２２３に記載されている公知の方法を参考
にできる。
【００４９】
　これらの反応における反応温度は、反応溶液が液状を保つ温度範囲であれば、特に限定
されるものではないが、その下限は、反応性の観点から、好ましくは－１００℃、より好
ましくは－２０℃、特に好ましくは０℃であり、その上限は、前記共役系高分子及び前記
式（１）または式（２）で表される化合物の安定性の観点から、好ましくは２００℃、よ
り好ましくは１５０℃、特に好ましくは１２０℃である。
【００５０】
　前記共役系高分子の取り出しは公知の方法に準じて行うことができる。例えば、メタノ
ール等の低級アルコールに反応溶液を加えて析出させた沈殿をろ過、乾燥することにより
、前記共役系高分子を得ることができる。得られた共役系高分子の純度が低い場合は、再
結晶、ソックスレー抽出器による連続抽出、カラムクロマトグラフィー等の通常の方法に
て精製することができる。
【００５１】
　本発明の高分子発光体組成物は、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体か
らなる群から選ばれた１種以上の化合物と、前記第１の高分子発光体とを含有する。高分
子発光体組成物は、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選
ばれた１種以上の化合物と、前記第１の高分子発光体とに加えて、溶媒または分散媒をさ
らに含有していてもよく、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群
から選ばれた１種以上の化合物と、第１の高分子発光体とが溶媒に溶解した、または分散
媒に分散した液体状の組成物であってもよい。
【００５２】
　また高分子発光体組成物は、前記第２の高分子発光体のみを含有していてもよく、第２
の高分子発光組成物と、他の成分、たとえば第１の高分子発光体とを含有していてもよい
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。また高分子発光体組成物は、前記第２の高分子発光体に加えて溶媒または分散媒をさら
に含有していてもよい。
【００５３】
　前記溶媒は、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれ
た１種以上の化合物と、前記第１の高分子発光体とを均一に溶解乃至分散でき安定なもの
を、公知の溶媒から適宜選択して使用できる。また前記溶媒は、第２の高分子発光体を均
一に溶解乃至分散でき安定なものを、公知の溶媒から適宜選択して使用できる。このよう
な溶媒としては、アルコール類（メタノール、エタノール、イソプロピルアルコール等）
、ケトン類（アセトン、メチルエチルケトン等）、有機塩素類（クロロホルム、１，２－
ジクロロエタン等）、芳香族炭化水素類（ベンゼン、トルエン、キシレン等）、脂肪族炭
化水素類（ノルマルヘキサン、シクロヘキサン等）、アミド類（ジメチルホルムアミド等
）、スルホキシド類（ジメチルスルホキシド等）等があげられる。これらの溶媒は、一種
単独で用いても二種以上を併用してもよい。
【００５４】
　前記発光層における前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から
選ばれた１種以上の化合物の含有量は、前記第１の高分子発光体を１００重量部としたと
きに通常、０．００１～１０重量部であり、好ましくは０．００１～５重量部であり、さ
らに好ましくは０．０１～１重量部であり、さらに好ましくは０．０５重量部～１重量部
である。
【００５５】
　また前記発光層における第２の高分子発光体の含有量は、発光層を１００重量部とした
ときに通常、０．００１～１００重量部であり、好ましくは０．００１～２０重量部であ
り、さらに好ましくは０．００１～１０重量部であり、さらにより好ましくは０．０１～
５重量部である。
【００５６】
　本発明の高分子発光体組成物が溶媒を含有する場合、高分子発光体組成物を１００重量
部とすると溶媒は、９０～９９．９重量部程度であり、たとえば前記化合物（Ｉ）～（Ｉ
Ｖ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の化合物と、前記第１の高分
子発光体との合計量100重量部に対して、高分子発光体組成物における溶媒の量は、通常
、1000～100000重量部程度である。
【００５７】
　本発明の高分子発光体組成物は、電荷輸送性、電荷注入性を損なわない範囲で、前記化
合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の化合物と
、前記第１の高分子発光体とに加えて、他の成分を含んでいてもよい。高分子発光体組成
物またはこれを用いて形成された発光層中において、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）および
これらの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の化合物と、第１の高分子発光体との合
計量は、高分子発光体組成物または発光層１００重量部に対して通常３０重量部以上であ
り、５０重量部以上が好ましく、７０重量部以上がさらに好ましい。
【００５８】
　本発明の有機ＥＬ素子は、前述したように陽極および陰極からなる一対の電極と、該電
極間に設けられる発光層とを備える。発光層は、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれ
らの誘導体からなる群から選ばれた１種以上の化合物と、第１の高分子発光体とを含有す
る発光層、または、前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選
ばれた１種以上の化合物の２価の残基を、繰り返し単位として有する第２の高分子発光体
を含有する発光層である。
【００５９】
　有機ＥＬ素子は、電極間に発光層に加えて所定の層を備えていてもよい。
【００６０】
　陰極と発光層との間に設けられる層としては、電子注入層、電子輸送層、正孔ブロック
層などを挙げることができる。陰極と発光層との間に電子注入層と電子輸送層との両方の



(15) JP 5799506 B2 2015.10.28

10

20

30

40

50

層が設けられる場合、陰極に接する層を電子注入層といい、この電子注入層を除く層を電
子輸送層という。電子注入層は、陰極からの電子注入効率を改善する機能を有する。電子
輸送層は陰極側の表面に接する層からの電子注入を改善する機能を有する。正孔ブロック
層は、正孔の輸送を堰き止める機能を有する。なお電子注入層、及び／又は電子輸送層が
正孔の輸送を堰き止める機能を有する場合には、これらの層が正孔ブロック層を兼ねるこ
とがある。正孔ブロック層が正孔の輸送を堰き止める機能を有することは、例えばホール
電流のみを流す素子を作製し、その電流値の減少で堰き止める効果を確認することが可能
である。
【００６１】
　陽極と発光層との間に設けられる層としては、正孔注入層、正孔輸送層、電子ブロック
層などを挙げることができる。陽極と発光層との間に、正孔注入層と正孔輸送層との両方
の層が設けられる場合、陽極に接する層を正孔注入層といい、この正孔注入層を除く層を
正孔輸送層という。正孔注入層は、陽極からの正孔注入効率を改善する機能を有する。正
孔輸送層は陽極側の表面に接する層からの正孔注入を改善する機能を有する。電子ブロッ
ク層は、電子の輸送を堰き止める機能を有する。なお正孔注入層、及び／又は正孔輸送層
が電子の輸送を堰き止める機能を有する場合には、これらの層が電子ブロック層を兼ねる
ことがある。電子ブロック層が電子の輸送を堰き止める機能を有することは、例えば、電
子電流のみを流す素子を作製し、その電流値の減少で堰き止める効果を確認することが可
能である。
【００６２】
　なお、電子注入層および正孔注入層を総称して電荷注入層ということがあり、電子輸送
層および正孔輸送層を総称して電荷輸送層ということがある。
【００６３】
　以下に有機ＥＬ素子のとりうる層構成の一例を示す。
ａ）陽極／発光層／陰極
ｂ）陽極／正孔注入層／発光層／陰極
ｃ）陽極／正孔注入層／発光層／電子注入層／陰極
ｄ）陽極／正孔注入層／発光層／電子輸送層／陰極
ｅ）陽極／正孔注入層／発光層／電子輸送層／電子注入層／陰極
ｆ）陽極／正孔輸送層／発光層／陰極
ｇ）陽極／正孔輸送層／発光層／電子注入層／陰極
ｈ）陽極／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／陰極
ｉ）陽極／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／電子注入層／陰極
ｊ）陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／陰極
ｋ）陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／電子注入層／陰極
ｌ）陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／陰極
ｍ）陽極／正孔注入層／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／電子注入層／陰極
ｎ）陽極／発光層／電子注入層／陰極
ｏ）陽極／発光層／電子輸送層／陰極
ｐ）陽極／発光層／電子輸送層／電子注入層／陰極
（ここで、記号「／」は、記号「／」を挟む各層が隣接して積層されていることを示す。
以下同じ。）
【００６４】
　有機ＥＬ素子は２層以上の発光層を有していてもよい。たとえば上記ａ）～ｐ）のうち
のいずれか１つにおいて、陽極と陰極とに挟持された積層体を「構造単位Ａ」とすると、
２層の発光層を有する有機ＥＬ素子の構成として、下記ｑ）に示す層構成を挙げることが
できる。なお２つある（構造単位Ａ）の層構成は互いに同じでも、異なっていてもよい。
ｑ）陽極／（構造単位Ａ）／電荷発生層／（構造単位Ａ）／陰極
【００６５】
　また「（構造単位Ａ）／電荷発生層」を「構造単位Ｂ」とすると、３層以上の発光層を
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有する有機ＥＬ素子の構成として、下記ｒ）に示す層構成を挙げることができる。
ｒ）陽極／（構造単位Ｂ）ｘ／（構造単位Ａ）／陰極
【００６６】
　なお記号「ｘ」は、２以上の整数を表し、（構造単位Ｂ）ｘは、構造単位Ｂがｘ段積層
された積層体を表す。また複数ある（構造単位Ｂ）の層構成は同じでも、異なっていても
よい。
【００６７】
　有機ＥＬ素子は通常、前述した有機ＥＬ素子を構成する各層を順次所定の方法で支持基
板上に積層することによって作製することができる。たとえば有機ＥＬ素子は、前述した
ａ）～ｒ）の構成において、右側の層からから順に各層を支持基板上に積層する、または
左側の層から順に各層を支持基板上に積層することによって作製することができる。
【００６８】
　＜陽極＞
　発光層から放射される光が陽極を通って素子の外に出射する構成の有機ＥＬ素子の場合
、陽極には光透過性を示す電極が用いられる。光透過性を示す電極としては、金属酸化物
、金属硫化物および金属などの薄膜を用いることができ、電気伝導度および光透過率の高
いものが好適に用いられる。具体的には酸化インジウム、酸化亜鉛、酸化スズ、インジウ
ムスズ酸化物（Ｉｎｄｉｕｍ Ｔｉｎ Ｏｘｉｄｅ：略称ＩＴＯ）、インジウム亜鉛酸化物
（Ｉｎｄｉｕｍ Ｚｉｎｃ Ｏｘｉｄｅ：略称ＩＺＯ）、金、白金、銀、および銅などから
成る薄膜が用いられ、これらの中でもＩＴＯ、ＩＺＯ、または酸化スズから成る薄膜が好
適に用いられる。陽極の作製方法としては、真空蒸着法、スパッタリング法、イオンプレ
ーティング法、メッキ法などを挙げることができる。また、該陽極として、ポリアニリン
もしくはその誘導体、ポリチオフェンもしくはその誘導体などの有機の透明導電膜を用い
てもよい。
【００６９】
　陽極の膜厚は、要求される特性および工程の簡易さなどを考慮して適宜設定され、例え
ば１０ｎｍ～１０μｍであり、好ましくは２０ｎｍ～１μｍであり、さらに好ましくは５
０ｎｍ～５００ｎｍである。
【００７０】
　＜陰極＞
　陰極の材料としては、仕事関数が小さく、発光層への電子注入が容易で、電気伝導度の
高い材料が好ましい。また陽極側から光を取出す構成の有機ＥＬ素子では、発光層から放
射される光を陰極で陽極側に反射するために、陰極の材料としては可視光反射率の高い材
料が好ましい。陰極には、例えばアルカリ金属、アルカリ土類金属、遷移金属および周期
表の１３族金属などを用いることができる。陰極の材料としては、例えばリチウム、ナト
リウム、カリウム、ルビジウム、セシウム、ベリリウム、マグネシウム、カルシウム、ス
トロンチウム、バリウム、アルミニウム、スカンジウム、バナジウム、亜鉛、イットリウ
ム、インジウム、セリウム、サマリウム、ユーロピウム、テルビウム、イッテルビウムな
どの金属、前記金属のうちの２種以上の合金、前記金属のうちの１種以上と、金、銀、白
金、銅、マンガン、チタン、コバルト、ニッケル、タングステン、錫のうちの１種以上と
の合金、またはグラファイト若しくはグラファイト層間化合物などが用いられる。合金の
例としては、マグネシウム－銀合金、マグネシウム－インジウム合金、マグネシウム－ア
ルミニウム合金、インジウム－銀合金、リチウム－アルミニウム合金、リチウム－マグネ
シウム合金、リチウム－インジウム合金、カルシウム－アルミニウム合金などを挙げるこ
とができる。また、陰極としては導電性金属酸化物および導電性有機物などから成る透明
導電性電極を用いることができる。具体的には、導電性金属酸化物として酸化インジウム
、酸化亜鉛、酸化スズ、ＩＴＯ、およびＩＺＯを挙げることができ、導電性有機物として
ポリアニリンもしくはその誘導体、ポリチオフェンもしくはその誘導体などを挙げること
ができる。なお陰極は、２層以上を積層した積層体で構成されていてもよい。なお電子注
入層が陰極として用いられる場合もある。
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【００７１】
　陰極の膜厚は、求められる特性および工程の簡易さなどを考慮して適宜設計され、例え
ば１０ｎｍ～１０μｍであり、好ましくは２０ｎｍ～１μｍであり、さらに好ましくは５
０ｎｍ～５００ｎｍである。
　陰極の作製方法としては、真空蒸着法、スパッタリング法、また金属薄膜を熱圧着する
ラミネート法などを挙げることができる。
【００７２】
　＜発光層＞
　発光層は、塗布法によって形成されることが好ましい。塗布法は、製造プロセスを簡略
化できる点、生産性が優れている点で好ましい。塗布法としてはキャスティング法、スピ
ンコート法、バーコート法、ブレードコート法、ロールコート法、グラビア印刷、スクリ
ーン印刷、インクジェット法等があげられる。前記塗布法を用いて発光層を形成する場合
、まず前記化合物（Ｉ）～（ＩＶ）およびこれらの誘導体からなる群から選ばれた１種以
上の化合物と、前記高分子発光体とを含有する溶液状態の高分子発光体組成物を塗布液と
して調製し、この塗布液を前述した所定の塗布法によって所望の層又は電極上に塗布し、
さらにこれを乾燥することにより、所期の膜厚の発光層を形成することができる。
【００７３】
　＜他の層＞
　正孔注入層、正孔輸送層、電子注入層および電子輸送層などの材料は特に制限されない
。正孔注入層の材料としては、たとえば酸化バナジウム、酸化モリブデン、酸化ルテニウ
ム、および酸化アルミニウムなどの酸化物や、フェニルアミン系、スターバースト型アミ
ン系、フタロシアニン系、アモルファスカーボン、ポリアニリン、およびポリチオフェン
誘導体をあげることができる。正孔輸送層の材料としては、ポリビニルカルバゾール若し
くはその誘導体、ポリシラン若しくはその誘導体、側鎖若しくは主鎖に芳香族アミンを有
するポリシロキサン誘導体、ピラゾリン誘導体、アリールアミン誘導体、スチルベン誘導
体、トリフェニルジアミン誘導体、ポリアニリン若しくはその誘導体、ポリチオフェン若
しくはその誘導体、ポリアリールアミン若しくはその誘導体、ポリピロール若しくはその
誘導体、ポリ（ｐ－フェニレンビニレン）若しくはその誘導体、又はポリ（２，５－チエ
ニレンビニレン）若しくはその誘導体をあげることができる。電子輸送層の材料としては
、オキサジアゾール誘導体、アントラキノジメタン若しくはその誘導体、ベンゾキノン若
しくはその誘導体、ナフトキノン若しくはその誘導体、アントラキノン若しくはその誘導
体、テトラシアノアンスラキノジメタン若しくはその誘導体、フルオレノン誘導体、ジフ
ェニルジシアノエチレン若しくはその誘導体、ジフェノキノン誘導体、又は８－ヒドロキ
シキノリン若しくはその誘導体の金属錯体、ポリキノリン若しくはその誘導体、ポリキノ
キサリン若しくはその誘導体、ポリフルオレン若しくはその誘導体をあげることができる
。電子注入層の材料としては、アルカリ金属、アルカリ土類金属、アルカリ金属およびア
ルカリ土類金属のうちの１種類以上を含む合金、アルカリ金属若しくはアルカリ土類金属
の酸化物、ハロゲン化物、炭酸化物、またはこれらの物質の混合物などをあげることがで
きる。各層は塗布法、真空蒸着法、スパッタリング法およびラミネート法などの所定の成
膜方法によって形成される。
【００７４】
　以上説明した有機ＥＬ素子は、曲面状や平面状の照明装置、例えばスキャナの光源とし
て用いられる面状光源、および表示装置などの発光装置に好適に用いることができる。
【００７５】
　有機ＥＬ素子を備える表示装置としては、セグメント表示装置、ドットマトリックス表
示装置などを挙げることができる。ドットマトリックス表示装置には、アクティブマトリ
ックス表示装置およびパッシブマトリックス表示装置などがある。有機ＥＬ素子は、アク
ティブマトリックス表示装置、パッシブマトリックス表示装置において、各画素を構成す
る発光素子として用いられる。また有機ＥＬ素子は、セグメント表示装置において、各セ
グメントを構成する発光素子またはバックライトとして用いられる。また有機ＥＬ素子は
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【実施例】
【００７６】
　以下、本発明をさらに詳細に説明するために実施例を示すが、本発明はこれらに限定さ
れるものではない。
【００７７】
　－分子量の測定方法－
　実施例において、数平均分子量（Ｍｎ）および重量平均分子量（Ｍｗ）は、ゲルパーミ
エーションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）によりポリスチレン換算のものを求めた。具体
的には、ＧＰＣ（東ソー製、商品名：HLC-8220GPC）により、TSKgel SuperHM-H（東ソー
製）３本を直列に繋げたカラムを用いて、展開溶媒としてテトラヒドロフランを0.5mL/分
の流速で流し、40℃で測定した。検出器には、示差屈折率検出器を用いた。
【００７８】
　＜合成例１＞（高分子化合物１の合成）
　500mlの４口フラスコにメチルトリオクチルアンモニウムクロライド（商品名：Aliquat
336、シグマアルドリッチジャパン社製）1.72g、下記式：

で表される化合物Ａ　6.2171g、下記式：

で表される化合物Ｂ　0.5085g、下記式：

で表される化合物Ｃ　6.2225g、及び下記式：
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で表される化合物Ｄ　0.5487gを取り、窒素置換した。トルエン100mlを加え、ジクロロビ
ス（トリフェニルホスフィン）パラジウム（II）　7.6mg、炭酸ナトリウム水溶液24mlを
加え、環流下で３時間攪拌した後、フェニルホウ酸0.40gを加え、終夜攪拌した。ナトリ
ウムＮ，Ｎ－ジエチルジチオカルバメート水溶液を加え、さらに環流下で３時間攪拌した
。得られた反応液を分液し、有機相を酢酸水溶液及び水で洗浄した後、メタノール中に滴
下したところ、沈殿が生じた。得られた沈殿をろ過し、ろ過した沈殿を減圧乾燥した後、
トルエンに溶解させ、シリカゲル－アルミナカラムを通し、トルエンで洗浄した。得られ
たトルエン溶液をメタノール中に滴下したところ、沈殿が生じた。得られた沈殿をろ過し
、ろ過した沈殿を減圧乾燥した後、トルエンに溶解させ、メタノールに滴下ところ、沈殿
が生じた。得られた沈殿をろ過し、ろ過した沈殿を減圧乾燥して、7.72gの高分子化合物
１（共役系高分子）を得た。高分子化合物１のポリスチレン換算の数平均分子量Ｍｎは１
．２×１０5であり、ポリスチレン換算の重量平均分子量Ｍｗは２．９×１０5であった。
【００７９】
　＜合成例２＞（高分子化合物２の合成）
　５Ｌセパラブルフラスコにメチルトリオクチルアンモニウムクロライド（商品名：Aliq
uat336、シグマアルドリッチジャパン社製）40.18g、下記式：

で表される化合物Ａ　234.06g、下記式：

で表される化合物Ｅ　172.06g、及び下記式：
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で表される化合物Ｆ　28.5528gを取り、窒素置換した。アルゴンバブリングしたトルエン
2620gを加え、攪拌しながら更に30分間バブリングした。酢酸パラジウム　99.1mg、トリ
ス（ｏ－トリル）ホスフィン　937.0mgを加え、158gのトルエンで洗い流し、95℃に加熱
した。17.5重量％炭酸ナトリウム水溶液855gを滴下後、バス温110℃に昇温し、9.5時間攪
拌した後、フェニルホウ酸5.39gをトルエン96mlに溶解して加え、14時間攪拌した。200ml
のトルエンを加え、反応液を分液し、有機相を３重量％酢酸水溶液850mlで２回、更に850
mlの水とナトリウムＮ，Ｎ－ジエチルジチオカルバメート19.89gを加え、４時間攪拌した
。分液後、シリカゲル－アルミナカラムを通し、トルエンで洗浄した。得られたトルエン
溶液をメタノール50Lに滴下したところ、沈殿が生じた。得られた沈殿を、メタノールで
洗浄した。減圧乾燥後、11Lのトルエンに溶解させ、得られたトルエン溶液をメタノール5
0Lに滴下したところ、沈殿が生じた。得られた沈殿をろ過し、ろ過した沈殿を減圧乾燥し
て、278.39gの高分子化合物２を得た。高分子化合物２のポリスチレン換算の数平均分子
量Ｍｎは７．７×１０4であり、ポリスチレン換算の重量平均分子量Ｍｗは３．８×１０5

であった。
【００８０】
　なお上記化合物Ａ～Ｆは、例えばＷＯ２００５／５２０２７に記載されている方法で合
成することができる。
【００８１】
＜高分子化合物３の合成＞
　２００ｍＬセパラブルフラスコに、９，９－ジオクチルフルオレン－２，７－ジホウ酸
エチレングリコールエステル　１．５９１ｇ（３．００ｍｍｏｌ）、９，９－ジオクチル
－２，７－ジブロモフルオレン　１．６１２ｇ（２．９４ｍｍｏｌ）、Ｎ，Ｎ’－ビス（
２，６－ジイソプロピルフェニル）－ジブロモペリレン－３，４：９，１０－テトラカル
ボン酸ビスイミド（１，６－ジブロモ体と１，７－ジブロモ体との異性体混合物）　０．
０５２ｇ（０．０６ｍｍｏｌ）、メチルトリオクチルアンモニウムクロライド（商品名：
Ａｌｉｑｕａｔ３３６、シグマアルドリッチジャパン社製）　０．３９ｇとトルエン　３
０ｍＬを加えた。窒素雰囲気下、ビストリフェニルホスフィンパラジウムジクロリド　３
．２ｍｇを加え８５℃に加熱した。この溶液に、１７．５重量％炭酸ナトリウム水溶液　
８．２ｍＬを滴下しながら１０５℃に加熱した後、２．５ｈｒ攪拌した。次にフェニルホ
ウ酸　０．３６６ｇ、トルエン３０ｍＬを加え、１０５℃で終夜攪拌した。
【００８２】
　水層を除いた後、Ｎ，Ｎ－ジエチルジチオカルバミド酸ナトリウム三水和物　１．６７
ｇ、イオン交換水　３３ｍＬを加え８５℃で２ｈｒ攪拌した。有機層を水層と分離した後
、有機層をイオン交換水　（２回）、３重量％酢酸水溶液（２回）、イオン交換水（２回
）の順番で洗浄した。
【００８３】
　有機層をメタノールに滴下しポリマーを沈殿させ、濾過後、沈殿物を乾燥し固体を得た
。この固体をトルエンに溶解し、あらかじめトルエンを通液したシリカゲル／アルミナカ
ラムに溶液を通液し、通液された溶出液をメタノールに滴下しポリマーを沈殿させ、濾過
後、沈殿物を乾燥し、高分子化合物（以後、高分子化合物３と呼ぶ）を１．７８ｇ得た。
また、ポリスチレン換算の数平均分子量及び重量平均分子量は、それぞれＭｎ＝９．７×
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１０４、Ｍｗ＝２．５×１０５であった。
【００８４】
　高分子化合物３は、以下の繰り返し単位を以下のモル比（９９：１）で有する重合体で
ある（原料から求めた理論値である）。

９９　　　　　：　　　　　　　　　１
【００８５】
＜高分子化合物４の合成＞
　２００ｍＬセパラブルフラスコに、９，９－ジオクチルフルオレン－２，７－ジホウ酸
エチレングリコールエステル　１．０６１ｇ（２．００ｍｍｏｌ）、９，９－ジオクチル
－２，７－ジブロモフルオレン　０．９８７ｇ（１．８０ｍｍｏｌ）、Ｎ，Ｎ’－ビス（
２，６－ジイソプロピルフェニル）－ジブロモペリレン－３，４：９，１０－テトラカル
ボン酸ビスイミド（１，６－ジブロモ体と１，７－ジブロモ体との異性体混合物）　０．
１７４ｇ（０．２０ｍｍｏｌ）、メチルトリオクチルアンモニウムクロライド（商品名：
Ａｌｉｑｕａｔ３３６、シグマアルドリッチジャパン社製）　０．２６ｇとトルエン　２
０ｍＬを加えた。窒素雰囲気下、ビストリフェニルホスフィンパラジウムジクロリド　２
．１ｍｇを加え８５℃に加熱した。この溶液に、１７．５重量％炭酸ナトリウム水溶液　
５．４ｍＬを滴下しながら１０５℃に加熱した後、６ｈｒ攪拌した。次にフェニルホウ酸
　０．２４４ｇ、トルエン２０ｍＬを加え、１０５℃で終夜攪拌した。
【００８６】
　水層を除いた後、Ｎ，Ｎ－ジエチルジチオカルバミド酸ナトリウム三水和物　１．１１
ｇ、イオン交換水　２２ｍＬを加え８５℃で２ｈｒ攪拌した。有機層を水層と分離した後
、有機層をイオン交換水　（２回）、３重量％酢酸水溶液（２回）、イオン交換水（２回
）の順番で洗浄した。
【００８７】
　有機層をメタノールに滴下しポリマーを沈殿させ、濾過後、沈殿物を乾燥し固体を得た
。この固体をトルエンに溶解し、あらかじめトルエンを通液したシリカゲル／アルミナカ
ラムに溶液を通液し、通液された溶出液をメタノールに滴下しポリマーを沈殿させ、濾過
後、沈殿物を乾燥し、高分子化合物（以後、高分子化合物４と呼ぶ）を１．１４ｇ得た。
また、ポリスチレン換算の数平均分子量及び重量平均分子量は、それぞれＭｎ＝１．２×
１０４、Ｍｗ＝２．６×１０４であった。
高分子化合物４は、以下の繰り返し単位を以下のモル比（９９：５）で有する重合体であ
る（原料から求めた理論値である）。

　　　　９５　　　　：　　　５
【００８８】
　Ｎ，Ｎ’－ビス（２，６－ジイソプロピルフェニル）－ジブロモペリレン－３，４：９
，１０－テトラカルボン酸ビスイミド（１，６－ジブロモ体と１，７－ジブロモ体との異
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性体混合物）は、例えば、Journal of Chemistry Vol.70 (2005) 4323～4331ページに記
載の方法で合成することができる。
【００８９】
　＜塗布溶液Ａ１の作製＞
　高分子化合物１を１．０重量％の濃度でキシレンに溶解させ、その後、該溶液を孔径０
．２μmのテフロン（登録商標）フィルターで濾過し、塗布溶液Ａ１を作製した。
【００９０】
　＜塗布溶液Ｂの作製＞
　高分子化合物２を０．５重量％の濃度でキシレンに溶解させ、その後、該溶液を孔径０
．２μmのテフロン（登録商標）フィルターで濾過し、塗布溶液Ｂを作製した。
【００９１】
　＜塗布溶液Ａ２の作製＞
　高分子化合物１を１．０重量％の濃度でキシレンに溶解させ、さらにペリレンのテトラ
カルボン酸ジイミド誘導体として下記化合物ＢＰＰＣ（シグマ－アルドリッチジャパン社
より購入）を溶解｛高分子化合物１：化合物ＢＰＰＣ＝１００：０．１（重量比）｝させ
、塗布溶液Ａ２を作製した。

N,N′-Bis(2,5-di-tert-butylphenyl)-3,4,9,10-perylenedicarboximide
（略称ＢＰＰＣ）
【００９２】
　＜塗布溶液Ａ３の作製＞
　高分子化合物１を１．０重量％の濃度でキシレンに溶解させ、さらに上記化合物ＢＰＰ
Ｃを溶解高分子化合物１：化合物ＢＰＰＣ＝１００：０．０１（重量比）｝させ、塗布溶
液Ａ３を作製した。
【００９３】
　＜塗布溶液Ａ４の作製＞
　高分子化合物１を１．０重量％の濃度でキシレンに溶解させ、高分子化合物３を１．０
重量％の濃度でクロロベンゼンに溶解させ、さらにそれら溶液を高分子化合物１：高分子
化合物３＝９９：１（重量比）の割合になるように混合し、塗布溶液Ａ４を作製した。
【００９４】
　＜塗布溶液Ａ５の作製＞
　高分子化合物１を１．０重量％の濃度でキシレンに溶解させ、高分子化合物３を１．０
重量％の濃度でクロロベンゼンに溶解させ、さらにそれら溶液を高分子化合物１：高分子
化合物３＝９６：４（重量比）の割合になるように混合し、塗布溶液Ａ５を作製した。
【００９５】
　＜塗布溶液Ａ６の作製＞
　高分子化合物１を１．０重量％の濃度でキシレンに溶解させ、高分子化合物４を１．０
重量％の濃度でクロロベンゼンに溶解させ、さらにそれら溶液を高分子化合物１：高分子
化合物４＝９９：１（重量比）の割合になるように混合し、塗布溶液Ａ６を作製した。
【００９６】
　（有機ＥＬ素子の作製、評価）
　＜実施例１＞
　スパッタ法により表面に陽極（膜厚１５０ｎｍのＩＴＯ膜）が形成されたガラス基板上
に、正孔注入層形成用溶液（Ｐｌｅｘｔｒｏｎｉｃｓ社製、商品名：ＨＩＬ７６４）をス
ピンコートし、さらにこれを大気中ホットプレート上で１７０℃で１５分間乾燥すること
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により正孔注入層（膜厚：５０ｎｍ）を形成した。次に、塗布溶液Ｂを正孔注入層上にス
ピンコートし、グローブボックス中において窒素雰囲気中で、１８０℃で６０分間ベーク
することにより正孔輸送層（膜厚：２０ｎｍ）を形成した。さらに前記塗布溶液Ａ２を正
孔輸送層上にスピンコートし、発光層を形成した。発光層の形成ではその膜厚が８０ｎｍ
となるように調整した。
【００９７】
　その後、窒素雰囲気中で１３０℃のホットプレートで１０分間ベークし、さらにＮａＦ
を４ｎｍの厚さで蒸着し、次いで、Ａｌを１００ｎｍの厚さで蒸着し、陰極を形成した。
蒸着のときの真空度は、１×１０-4Ｐａ～９×１０-3Ｐａの範囲であった。素子の形状は
、２ｍｍ×２ｍｍの正四角形であった。得られた素子を初期輝度５０００ｃｄ／ｍ２で定
電流駆動し、寿命試験をおこなった。輝度が４０００ｃｄ／ｍ２(初期輝度の８０％)に低
下するまでの時間（これをＬＴ８０と呼ぶ）を測定した。測定結果を表１に示す。
【００９８】
　＜実施例２＞
　塗布溶液Ａ２の代わりに塗布溶液Ａ３を用いたこと以外は、実施例１と同様の方法で有
機ＥＬ素子を作製し、有機ＥＬ素子のＬＴ８０を測定した。測定結果を表１に示す。
【００９９】
　＜実施例３＞
塗布溶液Ａ２の代わりに塗布溶液Ａ４を用いたこと以外は、実施例１と同様の方法で有機
ＥＬ素子を作製し、有機ＥＬ素子のＬＴ８０を測定した。測定結果を表１に示す。
【０１００】
　＜実施例４＞
塗布溶液Ａ２の代わりに塗布溶液Ａ５を用いたこと以外は、実施例１と同様の方法で有機
ＥＬ素子を作製し、有機ＥＬ素子のＬＴ８０を測定した。測定結果を表１に示す。
【０１０１】
　＜実施例５＞
塗布溶液Ａ２の代わりに塗布溶液Ａ６を用いたこと以外は、実施例１と同様の方法で有機
ＥＬ素子を作製し、有機ＥＬ素子のＬＴ８０を測定した。測定結果を表１に示す。
【０１０２】
　＜比較例１＞
　塗布溶液Ａ２の代わりに塗布溶液Ａ１を用いたこと以外は、実施例１と同様の方法で有
機ＥＬ素子を作製し、有機ＥＬ素子のＬＴ８０を測定した。測定結果を表１に示す。
【０１０３】
【表１】

【０１０４】
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　表１からわかるように、第１の高分子発光体（高分子化合物１）とペリレンのテトラカ
ルボン酸ジイミド誘導体とを含有する発光層を備える有機ＥＬ素子は、第１の高分子発光
体のみからなる発光層を備える有機ＥＬ素子に比べて、初期輝度を同じにして定電流駆動
したときのＬＴ８０寿命が著しく向上した。また第２の高分子発光体（高分子化合物３ま
たは高分子化合物４）を含有する発光層を備える有機ＥＬ素子は、第１の高分子発光体の
みからなる発光層を備える有機ＥＬ素子に比べて、初期輝度を同じにして定電流駆動した
ときのＬＴ８０寿命が著しく向上した。すなわち本発明の高分子発光体組成物を含有する
発光層を備える有機ＥＬ素子は素子寿命に優れることが認められた。
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