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(57)【要約】
　有機発光素子は、アノード、カソード、アノードとカ
ソードの間の発光層および前記アノードと前記発光層の
間の正孔輸送層を備える。正孔輸送層は、三重項エネル
ギー準位を有する正孔輸送材料、および正孔輸送材料の
三重項エネルギー準位よりも低い三重項エネルギー準位
を有する三重項消光単位を含む。三重項消光単位は、多
環芳香族炭化水素、例えば２，６－アントラセン、９，
１０－アントラセンおよびその誘導体；アンタントレン
およびその誘導体；ジスチルアリールおよびその誘導体
、例えばジスチリルベンゼン、ジスチリルビフェニル、
スチルベン、フルベン、ジベンゾフルベン、ペリレン、
線状ポリエン（２－６アルケン）および環状ポリエンな
どからなる群から選択され、その各々は、１以上の置換
基で置換されていてもよい。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アノード、カソード、前記アノードと前記カソードの間の発光層および前記アノードと
前記発光層の間の正孔輸送層を備える、有機発光素子であって、前記正孔輸送層が、三重
項エネルギー準位を有する正孔輸送材料、および正孔輸送材料の三重項エネルギー準位よ
りも低い三重項エネルギー準位を有する三重項消光単位（ただし、前記三重項消光単位は
フラーレンを含まない）を含む、有機発光素子。
【請求項２】
　前記三重項消光単位が、前記正孔輸送材料と混合した三重項消光材料である、請求項１
に記載の有機発光素子。
【請求項３】
　前記三重項消光単位が、前記正孔輸送材料と化学結合している、請求項１に記載の有機
発光素子。
【請求項４】
　前記正孔輸送材料が、ポリマーであり、前記三重項消光単位が、前記ポリマーの主鎖中
、かつ／または前記ポリマーの１以上の側鎖または１以上の末端基中の繰り返し単位とし
て提供される、請求項３に記載の有機発光素子。
【請求項５】
　前記ポリマーが、置換されていてもよいアミン繰り返し単位を含む、請求項４に記載の
有機発光素子。
【請求項６】
　前記ポリマーが、式（Ｖ）の繰り返し単位を含む、請求項５に記載の有機発光素子：
【化１】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、出現ごとに、独立に、置換されていてもよいアリールも
しくはヘテロアリール基から選択され、ｎは、１以上、好ましくは１または２であり、Ｒ
はＨであるかまたは置換基、好ましくは置換基であり；ｘおよびｙは、各々独立に、１、
２または３であり；かつ、式（Ｖ）の繰り返し単位中の前記アリールもしくはヘテロアリ
ール基のいずれかは、直接結合または二価の連結原子もしくは基によって連結することが
できる。
【請求項７】
　ｎが２である、請求項６に記載の有機発光素子。
【請求項８】
　各々のＲが、独立に、アルキル、Ａｒ３、またはＡｒ３基の分枝鎖または直鎖、好まし
くは－（Ａｒ３）ｒから選択され、Ａｒ３が、出現ごとに、独立に、置換されていてもよ
いアリールもしくはヘテロアリールから選択され、ｒが、少なくとも１で、１、２または
３であってもよい、請求項６または７に記載の有機発光素子。
【請求項９】
　Ｒ、Ａｒ１、およびＡｒ２の各出現が、各々、置換されていてもよいフェニルである、
請求項８に記載の有機発光素子。
【請求項１０】
　前記ポリマーが、前記三重項消光繰り返し単位以外の、少なくとも１つの置換されてい
てもよいアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位を含むことをさらに含む、請
求項４～９のいずれか一項に記載の有機発光素子。
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【請求項１１】
　前記置換されていてもよいアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位が、置換
されていてもよいフルオレン繰り返し単位である、請求項１０に記載の有機発光素子。
【請求項１２】
　前記置換されていてもよいフルオレン繰り返し単位が、式（ＩＶ）を有する、請求項１
１～１３のいずれか一項に記載のポリマー：
【化２】

上式で、Ｒ１およびＲ２は、独立に、
水素；
Ａｒ、この際、Ａｒは、ハロゲン；ＣＮ；およびアルキルから選択される１以上の置換基
で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールからなる群から選択され、前記
アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯで置
き換えられてよく、前記アルキル基の１以上のＨ原子は、ハロゲンで置き換えられてよい
；
アルキル、この際、前記アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯで置き換えられてよく、かつ前記アルキル基の１以上のＨ原子は、ハ
ロゲンによるかまたはＡｒによって置き換えられてよい；ならびに
架橋性基
から選択される。
【請求項１３】
　前記三重項消光単位が、前記正孔輸送材料と混合されている、請求項１～１２のいずれ
か一項に記載の有機発光素子。
【請求項１４】
　前記三重項消光単位が、前記正孔輸送材料に結合している、請求項１～１２のいずれか
一項に記載の有機発光素子。
【請求項１５】
　前記正孔輸送材料が、ポリマーであり、前記三重項消光単位が、前記ポリマー主鎖中の
繰り返し単位、前記ポリマー主鎖の側鎖またはポリマー末端基として提供される、請求項
１４に記載の有機発光素子。
【請求項１６】
　前記三重項消光単位が、多環芳香族炭化水素、例えば２，６－アントラセン、９，１０
－アントラセンおよびその誘導体；アンタントレンおよびその誘導体など；ジスチルアリ
ールおよびその誘導体、例えばジスチリルベンゼン、ジスチリルビフェニル、スチルベン
、フルベン、ジベンゾフルベン、ペリレン、線状ポリエン（２－６アルケン）および環状
ポリエンなどからなる群から選択され、その各々が１個以上の置換基で置換されていても
よい、請求項１～１５のいずれか一項に記載の有機発光素子。
【請求項１７】
　置換されていてもよい２，６結合アントラセン繰り返し単位および置換されていてもよ
い架橋性繰り返し単位を含む、ポリマー。
【請求項１８】
　請求項１７に記載のポリマーであって、前記アントラセン繰り返し単位が、式（Ｉ）を
有する、ポリマー：



(4) JP 2013-546173 A 2013.12.26

10

20

30

40

【化３】

上式で、ａ、ｂおよびｃは、独立に、０、１、２または３であり、Ｒ３、Ｒ４およびＲ５

は、出現ごとに、独立に、
Ａｒ、この際、Ａｒは、ハロゲン；ＣＮ；およびアルキルから選択される１以上の置換基
で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールからなる群から選択され、前記
アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－Ｃ（＝Ｏ）
Ｏ－で置き換えられてよく、前記アルキル基の１以上のＨ原子は、ハロゲンで置き換えら
れてよい；および
アルキル、この際、前記アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えられてよく、かつ前記アルキル基の１以上のＨ原子は、
ハロゲンによるかまたはＡｒによって置き換えられてよい
から選択される。
【請求項１９】
　前記アントラセン繰り返し単位が、式（Ｉａ）：

【化４】

を有する、請求項１８に記載のポリマー。
【請求項２０】
　ｂが２であり、各々のＲ４が独立に、置換されていてもよいフェニルである、請求項１
８または１９に記載のポリマー。
【請求項２１】
　各々のＲ４が、少なくとも１つのアルキル基で置換されているフェニルである、請求項
２０に記載のポリマー。
【請求項２２】
　置換されていてもよいアミン繰り返し単位をさらに含む、請求項１７～２１のいずれか
一項に記載のポリマー。
【請求項２３】
　前記置換されていてもよいアミン繰り返し単位が、式（Ｖ）を有する、請求項２２に記
載のポリマー：
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【化５】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、出現ごとに、独立に、置換されていてもよいアリールま
たはヘテロアリール基から選択され、ｎは、１以上、好ましくは１または２であり、Ｒは
Ｈであるかまたは置換基、好ましくは置換基であり；ｘおよびｙは、各々独立に、１、２
または３であり；かつ、式（Ｖ）の繰り返し単位中の前記アリールもしくはヘテロアリー
ル基のいずれかは、直接結合または二価の連結原子もしくは基によって連結することがで
きる。
【請求項２４】
　ｎが２である、請求項２３に記載のポリマー。
【請求項２５】
　各々のＲが、独立に、アルキル、Ａｒ３、またはＡｒ３基の分枝鎖または直鎖、好まし
くは－（Ａｒ３）ｒから選択され、Ａｒ３が、出現ごとに、独立に、置換されていてもよ
いアリールもしくはヘテロアリールから選択され、ｒが、少なくとも１で、１、２または
３であってもよい、請求項２３または２４に記載のポリマー。
【請求項２６】
　Ｒ、Ａｒ１およびＡｒ２の各出現が、各々、置換されていてもよいフェニルである、請
求項２５に記載のポリマー。
【請求項２７】
　アントラセン繰り返し単位以外の、少なくとも１つの置換されていてもよいアリーレン
もしくはヘテロアリーレン繰り返し単位を含む、請求項１７～２６のいずれか一項に記載
のポリマー。
【請求項２８】
　前記架橋性単位が、架橋性基で置換されているアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰
り返し単位を含む、請求項２７に記載のポリマー。
【請求項２９】
　前記置換されていてもよいアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位が、置換
されていてもよいフルオレン繰り返し単位である、請求項２７または２８に記載のポリマ
ー。
【請求項３０】
　前記置換されていてもよいフルオレン繰り返し単位が、次式を有する、請求項２７～２
９のいずれか一項に記載のポリマー：
【化６】

上式で、Ｒ１およびＲ２は、独立に、
水素；
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Ａｒ、この際、Ａｒは、ハロゲン；ＣＮ；およびアルキルから選択される１以上の置換基
で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールからなる群から選択され、前記
アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯで置
き換えられてよく、前記アルキル基の１以上のＨ原子は、ハロゲンで置き換えられてよい
；および
アルキル、この際、前記アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えられてよく、かつ前記アルキル基の１以上のＨ原子は、
ハロゲンによるかまたはＡｒによって置き換えられてよい；ならびに
架橋性基
から選択される。
【請求項３１】
　前記架橋性基が、架橋性ベンゾシクロブタンを含む、請求項２８～３０のいずれか一項
に記載のポリマー。
【請求項３２】
　請求項１７～３１のいずれか一項に記載のポリマーをアノードの上に溶媒中の溶液から
堆積させることにより正孔輸送層を形成する段階と；
　前記溶媒を蒸発させ、少なくとも一部の前記架橋性繰り返し単位を架橋する段階と；
　発光材料を前記正孔輸送層の上に溶媒中の溶液から堆積させることにより発光層を形成
する段階と；
　カソードを前記発光層の上に堆積する段階
を含む、有機発光素子を形成する方法。
【請求項３３】
　置換されていてもよいアントラセン繰り返し単位、および次式の置換されていてもよい
繰り返し単位を含む、ポリマー：
【化７】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、各々、独立に、請求項２３に記載の置換されていてもよ
いアリールもしくはヘテロアリール基を表し、各々のＡｒ３は、独立に、請求項２５に記
載のアリールもしくはヘテロアリール基を表す。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ポリマー、特に有機発光素子での使用に適した正孔輸送ポリマー、およびそ
れを含む有機発光素子に関する。
【背景技術】
【０００２】
　活性有機材料を含む電子素子は、有機発光ダイオード、有機光起電力素子、有機フォト
センサ、有機トランジスタおよびメモリアレイ装置などのデバイスで使用するためにます
ます注目されている。有機材料を含む素子は、軽重量、低い電力消費および柔軟性などの
利益をもたらす。さらに、可溶性有機材料を使用することにより、素子製造において溶液
処理、例えばインクジェット印刷またはスピンコーティングを使用することが可能となる
。
【０００３】
　典型的な有機発光素子（ｏｒｇａｎｉｃ　ｌｉｇｈｔ－ｅｍｉｓｓｉｖｅ　ｄｅｖｉｃ
ｅ：「ＯＬＥＤ」）は、インジウムスズ酸化物（「ＩＴＯ」）などの透明なアノードで被
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覆されたガラスまたはプラスチックの基板上に二次加工される。少なくとも１つのエレク
トロルミネッセンス有機材料の薄膜層が第１の電極の上に施される。最後に、カソードが
このエレクトロルミネッセンス有機材料の層の上に施される。電荷輸送層、電荷注入層ま
たは電荷ブロッキング層を、アノードとエレクトロルミネッセンス層の間、および／また
はカソードとエレクトロルミネッセンス層の間に施すことができる。
【０００４】
　動作時、正孔がアノードを通じて素子に注入され、電子がカソードを通じて素子に注入
される。正孔および電子は有機エレクトロルミネッセンス層で結合して励起子を形成し、
次にそれは放射性崩壊を受けて発光する。
【０００５】
　正孔および／または電子の発光層への輸送を促進するために、正孔輸送層をアノードと
有機発光層の間に施すことができ、かつ／または電荷輸送層をカソードと有機発光層の間
に施すことができる。正孔輸送層は、例えば、国際公開第９９／４８１６０号に開示され
ている。
【０００６】
　国際公開第９０／１３１４８号では、有機発光材料は、ポリ（フェニレンビニレン）な
どの共役ポリマーである。米国特許第４，５３９，５０７号では、有機発光材料は、小分
子材料として公知の種類のもの、例えばトリス－（８－ヒドロキシキノリン）アルミニウ
ム（「Ａｌｑ３」）である。これらの材料は一重項励起子の放射性崩壊により電界発光す
るが（蛍光）、スピン統計は、励起子の７５％までが非放射性崩壊を受ける三重項励起子
であることを示している。すなわち、蛍光ＯＬＥＤの量子効率は２５％程度に低い可能性
がある。例えば、Ｃｈｅｍ．Ｐｈｙｓ．Ｌｅｔｔ．，１９９３，２１０，６１，Ｎａｔｕ
ｒｅ（Ｌｏｎｄｏｎ），２００１，４０９，４９４，Ｓｙｎｔｈ．Ｍｅｔ．，２００２，
１２５，５５およびその中の参考文献を参照されたい。
【０００７】
　比較的長寿命の三重項励起状態を有し得る三重項励起子が存在することが、三重項－三
重項相互作用または三重項－一重項相互作用の結果としてＯＬＥＤ寿命に有害であり得る
と仮定された（「寿命」は、本明細書においてＯＬＥＤ寿命との関連で、ＯＬＥＤの輝度
が定電流で最初の輝度値から５０％減少するのにかかる時間の長さを意味する）。
【０００８】
　米国特許出願公開第２００７／１４５８８６号は、三重項－三重項または三重項－一重
項の相互作用を防ぐかまたは減少させるために三重項消光材料を含むＯＬＥＤを開示する
。
【０００９】
　正孔輸送層は、アノード２と発光層３の間に施すことができる。
【００１０】
　米国特許第５９９８０４５号は、アントラセン、フルオレン、ならびに、トリアリール
アミン、ジアリールスルホンおよびカルバゾールから選択される第３の成分を含む共重合
体を開示した。
【００１１】
　特開２００３－１４６９５１号は、有機電界発光素子で使用するためのアントラセン系
化合物を開示している。
【００１２】
　Ｗ　Ｃｕｉ　ｅｔ　ａｌ，Ｃｈｅｍ．Ｃｏｍｍｕｎ．，２００８，１０１７－１０１９
は、ポリ（２，６－アントリレン）を開示している。
【００１３】
　米国特許出願公開第２００７／１０２６９５号は、架橋性フルオレン繰り返し単位を含
むポリマーを開示している。９，１０－アントラセン共繰り返し単位が開示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
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【００１４】
【特許文献１】国際公開第９９／４８１６０号パンフレット
【特許文献２】国際公開第９０／１３１４８号パンフレット
【特許文献３】米国特許第４５３９５０７号明細書
【特許文献４】米国特許出願公開第２００７／１４５８８６号明細書
【特許文献５】米国特許第５９９８０４５号明細書
【特許文献６】特開２００３－１４６９５１号公報
【特許文献７】米国特許出願公開第２００７／１０２６９５号明細書
【非特許文献】
【００１５】
【非特許文献１】Ｃｈｅｍ．Ｐｈｙｓ．Ｌｅｔｔ．，１９９３，２１０，６１，Ｎａｔｕ
ｒｅ（Ｌｏｎｄｏｎ），２００１，４０９，４９４，Ｓｙｎｔｈ．Ｍｅｔ．，２００２，
１２５，５５
【非特許文献２】Ｗ　Ｃｕｉ　ｅｔ　ａｌ，Ｃｈｅｍ．Ｃｏｍｍｕｎ．，２００８，１０
１７－１０１９
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【００１６】
　第１の態様において、本発明は、アノード、カソード、アノードとカソードの間の発光
層およびアノードと発光層の間の正孔輸送層を備える、有機発光素子を提供する。この際
、正孔輸送層は、三重項エネルギー準位を有する正孔輸送材料、および正孔輸送材料の三
重項エネルギー準位よりも低い三重項エネルギー準位を有する三重項消光単位（ただし、
前記三重項消光単位はフラーレンを含まない）を含む。
【００１７】
　三重項消光単位は、正孔輸送材料と混合した三重項消光材料であってもよい。
【００１８】
　三重項消光単位は、正孔輸送材料と化学結合していてもよい。
【００１９】
　正孔輸送材料は、ポリマーであってもよく、三重項消光単位は、前記ポリマーの主鎖中
、かつ／または前記ポリマーの１以上の側鎖または１以上の末端基中の繰り返し単位とし
て提供されてもよい。
【００２０】
　ポリマーは、置換されていてもよいアミン繰り返し単位を含んでもよい。
【００２１】
　ポリマーは、式（Ｖ）の繰り返し単位を含んでもよい：
【００２２】
【化１】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、出現ごとに、独立に、置換されていてもよいアリールも
しくはヘテロアリール基から選択され、ｎは、１以上、好ましくは１または２であり、Ｒ
はＨであるかまたは置換基、好ましくは置換基であり；ｘおよびｙは、各々独立に、１、
２または３であり；式（Ｖ）の繰り返し単位中のアリールもしくはヘテロアリール基のい
ずれかは、直接結合または二価の連結原子もしくは基によって連結することができる。
【００２３】
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　上式で、ｎは２であってもよい。
【００２４】
　各々のＲは、独立に、アルキル、Ａｒ３、またはＡｒ３基の分枝鎖または直鎖、好まし
くは－（Ａｒ３）ｒから選択され、Ａｒ３は、出現ごとに、独立に、置換されていてもよ
いアリールもしくはヘテロアリールから選択されてもよく、ｒは、少なくとも１で、１、
２または３であってもよい。
【００２５】
　Ｒ、Ａｒ１、およびＡｒ２の各出現は、各々、置換されていてもよいフェニルであって
もよい。
【００２６】
　ポリマーは、三重項消光繰り返し単位以外の、少なくとも１つの置換されていてもよい
アリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位を含むことをさらに含んでもよい。
【００２７】
　置換されていてもよいアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位は、置換され
ていてもよいフルオレン繰り返し単位であってもよい。
【００２８】
　置換されていてもよいフルオレン繰り返し単位は式（ＩＶ）を有してもよい：
【００２９】
【化２】

上式で、Ｒ１およびＲ２は、独立に、
水素；
Ａｒ、この際、Ａｒは、ハロゲン；ＣＮ；およびアルキルから選択される１以上の置換基
で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールからなる群から選択され、前記
アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯで置
き換えられてよく、前記アルキル基の１以上のＨ原子は、ハロゲンで置き換えられてよい
；
アルキル、この際、前記アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えられてよく、かつ前記アルキル基の１以上のＨ原子は、
ハロゲンによるかまたはＡｒによって置き換えられてよい；ならびに
架橋性基
から選択される。
【００３０】
　三重項消光単位は、正孔輸送材料と混合されていてもよい。
【００３１】
　三重項消光単位は、正孔輸送材料と結合していてもよい。
【００３２】
　正孔輸送材料は、ポリマーであってもよく、三重項消光単位は、ポリマー主鎖中の繰り
返し単位、ポリマー主鎖の側鎖またはポリマー末端基として提供されてもよい。
【００３３】
　三重項消光単位は、多環芳香族炭化水素、例えば２，６－アントラセン、９，１０－ア
ントラセンおよびその誘導体など；アンタントレンおよびその誘導体；ジスチルアリール
およびその誘導体、例えばジスチリルベンゼン、ジスチリルビフェニル、スチルベン、フ
ルベン、ジベンゾフルベン、ペリレン、線状ポリエン（２－６アルケン）および環状ポリ
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エンなどからなる群から選択され、その各々は１以上の置換基で置換されていてもよい。
【００３４】
　第２の態様において、本発明は、置換されていてもよい２，６結合アントラセン繰り返
し単位および置換されていてもよい架橋性繰り返し単位を含むポリマーを提供する。
【００３５】
　第２の態様によれば、アントラセン繰り返し単位は、式（Ｉ）を有してもよい：
【００３６】
【化３】

上式で、ａ、ｂおよびｃは、独立に、０、１、２または３であり、Ｒ３、Ｒ４およびＲ５

は、出現ごとに、独立に、
Ａｒ、この際、Ａｒは、ハロゲン；ＣＮ；およびアルキルから選択される１以上の置換基
で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールからなる群から選択され、前記
アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－Ｃ（＝Ｏ）
Ｏ－で置き換えられてよく、前記アルキル基の１以上のＨ原子は、ハロゲンで置き換えら
れてよい；および
アルキル、この際、前記アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えられてよく、かつ前記アルキル基の１以上のＨ原子は、
ハロゲンによるかまたはＡｒによって置き換えられてよい
から選択される。
【００３７】
　第２の態様によれば、アントラセン繰り返し単位は、式（Ｉａ）を有してもよい：
【００３８】

【化４】

　第２の態様によれば、各々のＲ４は、独立に、置換されていてもよいフェニルであって
もよい。
【００３９】
　第２の態様によれば、各々のＲ４は、少なくとも１つのアルキル基で置換されているフ
ェニルであってもよい。
【００４０】
　第２の態様によれば、ポリマーは、置換されていてもよいアミン繰り返し単位を含んで
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【００４１】
　第２の態様によれば、置換されていてもよいアミン繰り返し単位は、式（Ｖ）を有して
もよい：
【００４２】
【化５】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、出現ごとに、独立に、置換されていてもよいアリールも
しくはヘテロアリール基から選択され、ｎは、１以上、好ましくは１または２であり、Ｒ
はＨであるかまたは置換基、好ましくは置換基であり；ｘおよびｙは、各々独立に、１、
２または３であり；かつ、式（Ｖ）の繰り返し単位中の前記アリールもしくはヘテロアリ
ール基のいずれかは、直接結合または二価の連結原子もしくは基によって連結することが
できる。
【００４３】
　第２の態様によれば、ｎは２であってもよい。
【００４４】
　第２の態様によれば、各々のＲは、独立に、アルキル、Ａｒ３、またはＡｒ３基の分枝
鎖または直鎖、好ましくは－（Ａｒ３）ｒから選択されてもよく、Ａｒ３は、出現ごとに
、独立に、置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールから選択され、ｒは、
少なくとも１で、１、２または３であってもよい。
【００４５】
　第２の態様によれば、Ｒ、Ａｒ１、およびＡｒ２の各出現は、各々、置換されていても
よいフェニルであってもよい。
【００４６】
　第２の態様によれば、ポリマーは、アントラセン繰り返し単位以外の少なくとも１個の
置換されていてもよいアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位を含んでもよい
。
【００４７】
　第２の態様によれば、架橋性単位は、架橋性基で置換されたアリーレンまたはヘテロア
リーレン繰り返し単位を含んでもよい。
【００４８】
　第２の態様によれば、置換されていてもよいアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り
返し単位は、置換されていてもよいフルオレン繰り返し単位であってもよい。
【００４９】
　第２の態様によれば、置換されていてもよいフルオレン繰り返し単位は、次式を有して
もよい：
【００５０】
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【化６】

上式で、Ｒ１およびＲ２は、独立に、
水素；
Ａｒ、この際、Ａｒは、ハロゲン；ＣＮ；およびアルキルから選択される１以上の置換基
で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールからなる群から選択され、前記
アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯで置
き換えられてよく、前記アルキル基の１以上のＨ原子は、ハロゲンで置き換えられてよい
；
アルキル、この際、前記アルキル基の１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えられてよく、かつ前記アルキル基の１以上のＨ原子は、
ハロゲンによるかまたはＡｒによって置き換えられてよい；ならびに
架橋性基
から選択される。
【００５１】
　第２の態様によれば、架橋性基は、架橋性ベンゾシクロブタンを含んでもよい。
【００５２】
　第３の態様では、本発明は、
　第２の態様に従うポリマーをアノードの上に溶媒中の溶液から堆積させることにより、
正孔輸送層を形成する段階；
　溶媒を蒸発させ、少なくとも一部の架橋性繰り返し単位を架橋する段階；
　発光材料を正孔輸送層の上に溶媒中の溶液から堆積させることにより、発光層を形成す
る段階；および
　カソードを発光層の上に堆積させる段階
を含む、有機発光素子を形成する方法を提供する。
【００５３】
　第４の態様では、本発明は、置換されていてもよいアントラセン繰り返し単位および置
換されていてもよい次式の繰り返し単位を含むポリマーを提供する：
【００５４】

【化７】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、各々、独立に、上記のような置換されていてもよいアリ
ールもしくはヘテロアリール基を表し、各々のＡｒ３は、独立に、上記のようなアリール
もしくはヘテロアリール基を表す。第４の態様の繰り返し単位は、本発明の第２の態様に
おいてに記載される通りであってよく、第４の態様のポリマーは、第２の態様に関して説
明されるいずれのさらなる繰り返し単位も含んでよい。
【００５５】
　本発明は、図面を参照してより詳細に説明される。
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【図面の簡単な説明】
【００５６】
【図１】本発明の一実施形態に従う有機発光素子を説明する図である。
【図２】図１の素子における励起子形成を説明する図である。
【図３】図１の素子におけるエネルギー移動を説明する図である。
【発明を実施するための形態】
【００５７】
　図１に関して、本発明の一実施形態に従うＯＬＥＤは、アノード２、正孔輸送層３、有
機発光層４およびカソード５を有する基板１を含む。
【００５８】
　図２に関して、稼働中、アノード２から注入された正孔と、カソード５から注入された
電子は、有機発光層４の再結合領域４ａで再結合して励起子を形成し、放射性崩壊によっ
て光（ｈｖ）が放射される。
【００５９】
　しかし、正孔と電子の再結合によって形成された励起子の全てが放射性崩壊を受けるも
のではなく、これらの励起子が素子寿命に有害となり得る。特に、一重項または三重項励
起子は、再結合領域４ａが正孔輸送層３との界面に近い場合に特に、発光層４から正孔輸
送層３に移動する可能性がある。さらに、三重項励起子は一般に比較的長寿命の種であり
、したがってたとえ再結合領域４ａが正孔輸送層３と発光層４の間の界面から比較的離れ
ていても正孔輸送層３に移動する可能性がある。
【００６０】
　その上、発光層４を通過して正孔輸送層に到達する電子から、正孔輸送層３で励起子が
形成される可能性がある。
【００６１】
　いかなる理論にも縛られることを望むものではないが、励起子が正孔輸送層に存在する
ことは、素子性能に有害であると考えられる。例えば、励起子－励起子相互作用は、正孔
輸送層の正孔輸送材料で超励起状態の形成をもたらす可能性があり、これらの高エネルギ
ー状態が素子の稼働寿命および／または効率の低下を引き起こす可能性がある。
【００６２】
　本発明者らは、２，６結合アントラセン繰り返し単位を正孔輸送ポリマーに含めること
により、素子性能を改善することができることを見出した。この場合もやはり、いかなる
理論にも縛られることを望むものではないが、この改善は、少なくとも一部分、アントラ
セン単位が励起子を受け入れることに起因すると考えられる。
【００６３】
　本発明の一実施形態を図３に図示する。この実施形態では、発光層４中の発光材料でエ
ネルギーＳ１Ｅの一重項励起子が形成される。この励起子は放射性崩壊して基底状態Ｓ０

Ｅとなり、蛍光を生じる。エネルギーＴ１Ｅの三重項励起子も発光材料で形成されるが、
この励起子の放射性崩壊は、形式上禁じられている。この三重項励起子は、正孔輸送層３
に移動する可能性があり、この繰り返し単位の三重項エネルギー準位Ｔ１ＨＴがＴ１Ｅよ
りも低い場合に、正孔輸送層３の正孔輸送ポリマーの正孔輸送繰り返し単位ＨＴによって
三重項励起子が受容される場合がある。
【００６４】
　正孔輸送繰り返し単位の分解を防ぐため、三重項励起子をＴ１ＨＴからＴ１Ｑに移動さ
せるために、Ｔ１ＨＴよりも低い三重項励起状態のエネルギー準位Ｔ１Ｑを有する２，６
－アントラセン消光繰り返し単位などの三重項消光単位を提供する。
【００６５】
　正孔輸送材料の三重項エネルギー準位および消光材料は、例えば、Ｙ．Ｖ．Ｒｏｍａｏ
ｖｓｋｉｉ　ｅｔ　ａｌ，Ｐｈｙｓｉｃａｌ　Ｒｅｖｉｅｗ　Ｌｅｔｔｅｒｓ，２０００
，８５（５），ｐ１０２７およびＡ．ｖａｎ　Ｄｉｊｋｅｎ　ｅｔ　ａｌ，Ｊｏｕｒｎａ
ｌ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｓｏｃｉｅｔｙ，２００４，
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１２６，ｐ７７１８に記載されるように、それらのリン光スペクトルから決定することが
できる。さらに、またはあるいは、三重項消光剤としての使用に適した多数の材料の三重
項エネルギー準位は、Ｈａｎｄｂｏｏｋ　ｏｆ　Ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２ｎｄ

　Ｅｄｉｔｉｏｎ，Ｓｔｅｖｅｎ　Ｌ　Ｍｕｒｏｖ，Ｉａｎ　Ｃａｒｍｉｃｈａｅｌ　ａ
ｎｄ　Ｇｏｒｄｏｎ　Ｌ　Ｈｕｇに見出すことができる。
【００６６】
　同様に、正孔輸送繰り返し単位の一重項励起状態のエネルギー準位が、２，６－アント
ラセン繰り返し単位のものよりも高い場合、正孔輸送層３の正孔輸送繰り返し単位の一重
項励起子は、２，６－アントラセン繰り返し単位に移動する可能性がある。この場合、２
，６－アントラセン繰り返し単位に移動した一重項励起子は、放射性（蛍光）崩壊を受け
る可能性がある。
【００６７】
　２，６－アントラセン繰り返し単位は、１以上の置換基で置換されていてもよい。好ま
しい置換基は、アルキルである。
【００６８】
　三重項消光単位は、一連の材料から選択されてよく、その１以上、例えば１以上の単環
式もしくは多環式環を含み、１以上のアルケニル基またはアルキニル基を含んでいてもよ
い芳香族または複素芳香族化合物、例えば多環芳香族炭化水素、例えば２，６－アントラ
セン、９，１０－アントラセンおよびその誘導体など；アンタントレンおよびその誘導体
；ジスチルアリールおよびその誘導体、例えばジスチリルベンゼン、ジスチリルビフェニ
ル、スチルベン、フルベン、ジベンゾフルベン、ペリレン、線状ポリエン（２－６アルケ
ン）および環状ポリエンなど、例えばシクロオクタテトラエンなど、ならびに、その内容
が参照により本明細書に援用されるＨａｎｄｂｏｏｋ　ｏｆ　Ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｓｔ
ｒｙ，２ｎｄ　Ｅｄｉｔｉｏｎ，Ｓｔｅｖｅｎ　Ｌ　Ｍｕｒｏｖ，Ｉａｎ　Ｃａｒｍｉｃ
ｈａｅｌ　ａｎｄ　Ｇｏｒｄｏｎ　Ｌ　Ｈｕｇに記載されるさらなる材料を、２，６－ア
ントラセン繰り返し単位に加えて、または代わるものとして使用することができる。
【００６９】
　各々の前記三重項消光単位は、置換されていてもよく、例えば、以下から選択される１
以上の置換基で置換されてよい：
　１以上の隣接していないＣ原子が、Ｏ、Ｓ、置換Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換
えられてよく、前記アルキル基の１以上のＨ原子が、Ｆ、または、１以上の基Ｒ４で置換
されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールで置き換えられてよい、アルキル、
　１以上の基Ｒ４で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリール、
　ＮＲ５

２、ＯＲ５、ＳＲ５、
　フッ素、ニトロおよびシアノ；
この際、各々のＲ４は、独立に、１以上の隣接していないＣ原子を、Ｏ、Ｓ、置換Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えることのできるアルキルであり、前記アルキル基の１以
上のＨ原子はＦで置き換えることができ、各々のＲ５は、独立に、アルキルおよび１以上
のアルキル基で置換されていてもよいアリールまたはヘテロアリールからなる群から選択
される。
【００７０】
　好ましい置換基としては、アルキル基、例えばＣ１－２０アルキル、または１以上のア
リール基、例えばフェニルが挙げられ、各々の前記アリール置換基は、例えば１以上のア
ルキル基で、それ自体が置換されていてもよい。
【００７１】
　例となるジスチリルアリール化合物には、以下のものが挙げられる：
【００７２】



(15) JP 2013-546173 A 2013.12.26

10

20

30

40

【化８】

　例となるアンタントレン化合物には、以下のものが挙げられる：
【００７３】

【化９】

上式で、Ａｋは、アルキル、特に分枝鎖または直鎖Ｃ１－１０アルキルである。特に好ま
しいアルキル基は、ｎ－ブチル、ｔ－ブチル、ｎ－ヘキシルおよびｎ－オクチルである。
【００７４】
　例となるペリレン三重項消光単位は、次式Ａを有する：
【００７５】
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【化１０】

上式で、Ｒ１’～Ｒ４’は、随意の置換基、例えばアルキル（例、Ｃ１－２０アルキル）
、置換されていてもよいアリール（例、置換されていてもよいフェニル）、アルコキシ、
チオエーテルおよびアミンからなる群から選択される置換基である。好ましい置換基は、
アルキル、より好ましくは分枝アルキル；およびフェニル、より好ましくはアルキル置換
フェニルである。置換基Ｒ１’～Ｒ４’は、２位、５位、８位および１１位に存在し得る
。Ｒ基の少なくとも１つは、正孔輸送材料との結合を含む。
【００７６】
　三重項消光単位は、正孔輸送材料、および、正孔輸送層を形成するために使用する組成
物中に存在し得る任意のその他の成分と物理的に混合されている化合物であってもよいし
、あるいは、それは、正孔輸送材料と、または存在する場合にこれらのその他の成分の１
つと結合していてもよい。正孔輸送材料が正孔輸送ポリマーである場合、三重項消光単位
は、ポリマー主鎖中の繰り返し単位、ポリマー主鎖から垂下する１以上の側基、または１
以上のポリマー末端基として提供され得る。
【００７７】
　三重項消光単位は、少なくとも２つの重合可能な基、例えば金属触媒クロスカップリン
グ反応に関与することのできる脱離基などで置換された三重項受け入れ繰り返し単位を含
むモノマーを重合することにより、正孔輸送ポリマーの主鎖に結合させることができる（
３個以上の脱離基を含むモノマーの重合が、３個以上の脱離基が反応する場合に、ポリマ
ーに分岐点を作ることになることは当然理解される）。三重項受け入れ単位のｓｐ２炭素
原子上の脱離基の置換をこの目的に使用することができる。例となる脱離基としては、下
により詳細に説明される、スズキまたはヤマモト重合反応で使用するためのハロゲンおよ
びボロン酸またはエステル基が挙げられる。三重項受け入れ単位は、正孔輸送ポリマーの
どんな繰り返し単位とも結合することができる。一実施形態では、このポリマーは、三重
項を受け入れる繰り返し単位、下に記載される式（Ｖ）の繰り返し単位などの正孔輸送単
位およびアリーレン共繰り返し単位、例えば下に記載される式（ＩＶ）の繰り返し単位を
含む。
【００７８】
　正孔輸送材料が正孔輸送ポリマーである場合、ペリレンを側鎖としてポリマーの主鎖に
共有結合させることができ、それは、以下の置換されていてもよい構造単位を含み得る：
【００７９】
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【化１１】

　この構造単位は、例えば、下の式ＩＩに示されるように、Ｃ２、Ｃ５、およびＣ８の位
置のいずれか１箇所以上で置換されてよい：
【００８０】
【化１２】

上式で、Ｒ１’、Ｒ２’、およびＲ３’は、各々、独立に、上に定義されるような随意の
置換基を表す。１つの好ましい実施形態では、置換基Ｒ１’、Ｒ２’、およびＲ３’の全
てが存在する。Ｒ１’、Ｒ２’、およびＲ３’は、ペリレンの縮合環を保護するように働
き得る。Ｒ１’、Ｒ２’、およびＲ３’の各々は、ｔ－ブチルを表してもよい。
【００８１】
　ペリレンは、スペーサー基を介して正孔輸送ポリマーの主鎖に連結することができる。
スペーサー基は、共役していても共役していなくてもよい。共役スペーサー基には、例え
ば、フェニレンが含まれる。非共役スペーサー基には、例えば、アルキレンが含まれる。
【００８２】
　ペリレンは、ポリマー主鎖の中に直接的に連結させることもできる。
【００８３】
　一実施形態では、ペリレン単位が結合しているポリマーの主鎖中の繰り返し単位は、フ
ルオレン、より好ましくは９，９二置換フルオレンを含むことが好ましい。ペリレン単位
は、例えば式ＶＩＩ～Ｘに示されるように、フルオレン単位の９－置換基（ｓｕｂｓｉｔ
ｕｔｅｎｔ）として提供されてよい：
【００８４】
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上式で、Ｒ１、Ｒ１’、Ｒ２’、およびＲ３’は、上に定義される通りであり；Ｒ５’は
、スペーサー基、好ましくはアルキレン、アリーレン（特にフェニレン）、酸素、窒素、
硫黄またはそれらの組合せ、特にアリールアルキルであり；かつ、ｎは、１～１０である
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【００８５】
　Ｒ１は、Ｈまたは置換基、例えば置換されていてもよいＣ１－Ｃ２０アルキルもしくは
アリール基を表す。
【００８６】
　ペリレン単位が共役ポリマーの主鎖中の繰り返し単位として提供される実施形態に関し
て、ペリレン単位は、隣接する繰り返し単位に直接結合されているか、またはスペーサー
基を介して結合されていてよい。ペリレン単位はどんな位置を介して結合されていてもよ
く、どんな位置で置換されていてもよい。この実施形態に従う好ましい繰り返し単位には
、式ＸＩおよびＸＩＩが含まれる：
【００８７】
【化１４】

上式で、Ｒ１’、Ｒ２’、およびＲ５’は、上に定義される通りである。
【００８８】
　式ＸＩおよびＸＩＩは、その８位および１１位を介するペリレン単位の連結を説明する
が、２位、５位、８位および１１位のうちの２つの任意の組合せを介して該単位が連結さ
れる、類似する繰り返し単位が提供され得ることは当然理解される。
【００８９】
　ペリレン単位が正孔輸送ポリマーの末端基として共有結合されている実施例に関して、
好ましい末端基は、式ＸＩＩＩおよびＸＩＶを有する：
【００９０】
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【化１５】

上式で、Ｒ１’、Ｒ２’、Ｒ３’、およびＲ５’は、上に定義される通りである。
【００９１】
　ポリマーは、好ましくは線状ポリマーであり、ペリレン末端基は、ポリマー鎖の一方ま
たは両方の端部に存在する。
【００９２】
　正孔輸送ポリマーを製造するのに適したペリレンモノマーの一部の例を下に示す：
【００９３】
【化１６】

　例となる三重項消光アンタントレン繰り返し単位には、以下のものが挙げられる：
【００９４】
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【化１７】

上式で、＊は、繰り返し単位をポリマー鎖の中に連結するための連結点を表し、Ａｋは、
アルキル、特に分枝鎖または直鎖Ｃ１－１０アルキルである。特に好ましいアルキル基は
、ｎ－ブチル、ｔ－ブチル、ｎ－ヘキシルおよびｎ－オクチルである。
【００９５】
　三重項受け入れ単位は、１つの重合可能な基、例えば金属触媒クロスカップリング反応
に関与することのできる脱離基、例えばハロゲンまたはボロン酸もしくはエステルで置換
された化合物を、ポリマーの脱離基と反応させることにより、正孔輸送ポリマーの側基ま
たは末端基として得ることができる。
【００９６】
　あるいは、下に図示されるようにモノマーの置換基として側基を提供することにより、
正孔輸送ポリマーの中に側基を組み込むことができる：
【００９７】
【化１８】

上式で、ＰＧは、上記のような脱離基などの重合可能な基、または重合可能な二重結合を
表す。
【００９８】
　広範囲にわたるさらなる繰り返し単位がポリマーに存在してよく、例となるさらなるポ
リマーの繰り返し単位を以下に記載する。
【００９９】
　正孔輸送繰り返し単位
　適した正孔輸送繰り返し単位は、アノードの仕事関数の約０．５ｅＶ以内、約０．３ｅ
Ｖ以内であってよいＨＯＭＯ準位、あるいはアノードと正孔輸送層（例えば正孔注入層な
ど）との間の層の仕事関数またはＨＯＭＯ準位を、素子の正孔輸送層にもたらす単位であ
り得る。正孔輸送繰り返し単位は、アノードの、またはアノードと正孔輸送層との間の層
のＨＯＭＯ準位よりも浅い（すなわち、真空に近い）ＨＯＭＯ準位を正孔輸送ポリマーに
もたらすことができる。正孔輸送ポリマーは、正孔輸送層から発光層への十分な正孔輸送
をもたらすために、発光層のＨＯＭＯの約０．３ｅＶ以内のＨＯＭＯ準位を正孔輸送層に
もたらすことができる。正孔輸送ポリマーのＨＯＭＯ準位は、例えば、サイクリックボル
タンメトリーによって測定することができる。
【０１００】
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　例となるポリマーの正孔輸送繰り返し単位としては、アリールアミン繰り返し単位、特
に式（Ｖ）の繰り返し単位が挙げられる：
【０１０１】
【化１９】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、出現ごとに、独立に、置換されていてもよいアリールも
しくはヘテロアリール基から選択され、ｎは、１以上、好ましくは１または２であり、Ｒ
はＨであるかまたは置換基、好ましくは置換基であり、ｘおよびｙは、各々独立に、１、
２または３である。
【０１０２】
　「アリール（エン）」および「ヘテロアリール（エン）」は、本明細書において、それ
ぞれ、縮合および非縮合アリール基の両方と、縮合および非縮合ヘテロアリール基の両方
が含まれる。
【０１０３】
　Ｒは、好ましくはアルキル、Ａｒ３、またはＡｒ３基の分枝鎖または直鎖、例えば－（
Ａｒ３）ｒであり、Ａｒ３は、出現ごとに、独立に、アリールまたはヘテロアリールから
選択され、ｒは、少なくとも１で、１、２または３であってもよい。
【０１０４】
　Ａｒ１、Ａｒ２およびＡｒ３のいずれかは、独立に、１個以上の置換基で置換されてよ
い。好ましい置換基は、以下から成る基Ｒ３から選択される：
　　アルキル（１以上の隣接していないＣ原子は、Ｏ、Ｓ、置換Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯ
Ｏ－で置き換えることができ、前記アルキル基の１以上のＨ原子は、Ｆまたは１以上の基
Ｒ４で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリールで置き換えることができる
）、
　　１以上の基Ｒ４で置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリール、
　　ＮＲ５

２、ＯＲ５、ＳＲ５、
　　フッ素、ニトロおよびシアノ；
この際、各々のＲ４は、独立に、１以上の隣接していないＣ原子を、Ｏ、Ｓ、置換Ｎ、Ｃ
＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えることのできるアルキルであり、前記アルキル基の１以
上のＨ原子はＦで置き換えることができ、各々のＲ５は、独立に、アルキルおよび１以上
のアルキル基で置換されていてもよいアリールまたはヘテロアリールからなる群から選択
される。
【０１０５】
　Ｒは、例えば下記のような架橋性基を含んでよい。
【０１０６】
　式（Ｖ）の繰り返し単位中のアリール基またはヘテロアリール基のいずれかは、直接結
合または二価の連結原子もしくは基によって連結され得る。好ましい二価の連結原子およ
び基としては、Ｏ、Ｓ；置換Ｎ；および置換Ｃが挙げられる。
【０１０７】
　存在する場合、Ｒ３、Ｒ４または二価連結基の置換Ｎまたは置換Ｃは、独立に、出現ご
とに、それぞれ、Ｒ６がアルキルまたは置換されていてもよいアリールもしくはヘテロア
リールである、ＮＲ６またはＣＲ６

２であり得る。アリール基またはヘテロアリール基Ｒ
６の随意の置換基は、Ｒ４またはＲ５から選択され得る。
【０１０８】
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　１つの好ましい配置では、Ｒは、Ａｒ３であり、Ａｒ１、Ａｒ２およびＡｒ３の各々は
、独立に、１以上のＣ１－２０アルキル基で置換されていてもよい。
【０１０９】
　式１を満たす特に好ましい単位としては、式１～３の単位が挙げられる：
【０１１０】
【化２０】

上式で、Ａｒ１およびＡｒ２は、上に定義される通りであり；Ａｒ３は、置換されていて
もよいアリールもしくはヘテロアリールである。存在する場合、Ａｒ３の好ましい置換基
としては、Ａｒ１およびＡｒ２に関して記載される置換基、特にアルキル基およびアルコ
キシ基が挙げられる。
【０１１１】
　Ａｒ１、Ａｒ２およびＡｒ３は、好ましくはフェニルであり、その各々は、独立に、上
記の１個以上の置換基で置換されてよい。
【０１１２】
　もう一つの好ましい配置では、式（Ｖ）のアリール基またはヘテロアリール基は、フェ
ニルであり、各々のフェニル基は、１以上のアルキル基で置換されていてもよい。
【０１１３】
　もう一つの好ましい配置では、Ａｒ１、Ａｒ２およびＡｒ３は、フェニルであり、その
各々は、１以上のＣ１－２０アルキル基で置換されてよく、ｒ＝１である。
【０１１４】
　もう一つの好ましい配置では、Ａｒ１およびＡｒ２はフェニルであり、その各々は、１
以上のＣ１－２０アルキル基で置換されてよく、Ｒは、各々のフェニルが１以上のアルキ
ル基で置換されてよい３，５－ジフェニルベンゼンである。
【０１１５】
　さらにもう一つの好ましい配置では、Ａｒ１、Ａｒ２およびＡｒ３は、フェニルであり
、その各々は、１以上のＣ１－２０アルキル基で置換されてよく、ｒ＝１であり、Ａｒ１

およびＡｒ２は、ＯまたはＳ原子によって連結されている。
【０１１６】
　さらにもう一つの好ましい配置では、Ａｒ１、Ａｒ２およびＡｒ３は、フェニルであり
、その各々は、１以上のＣ１－２０アルキル基で置換されてよく、ｒ、ｘおよびｙは全て
１であり、ｎ＝２であり、Ａｒ１およびＡｒ２は、ＯまたはＳ原子によって連結されてい
る。
【０１１７】
　さらなる繰り返し単位
　置換されていてもよい２，６－アントラセン繰り返し単位に加えて、ポリマーは、別の
置換されていてもよいアリーレン繰り返し単位または置換されていてもよいヘテロアリー
レン繰り返し単位をさらに含むことができる。例となるアリーレン繰り返し単位は、例え
ば、Ａｄｖ．Ｍａｔｅｒ．２０００　１２（２３）１７３７－１７５０に開示され、それ
には、Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．１９９６，７９，９３４に開示される１，４－フェニレ
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ン繰り返し単位；欧州特許第０８４２２０８号に開示されるフルオレン繰り返し単位；例
えば、Ｍａｃｒｏｍｏｌｅｃｕｌｅｓ　２０００，３３（６），２０１６－２０２０に開
示されるインデノフルオレン繰り返し単位；および、例えば、欧州特許第０７０７０２０
号に開示されるスピロフルオレン繰り返し単位が含まれる。これらの繰り返し単位の各々
は、置換されていてもよい。置換基の例としては、Ｃ１－２０アルキルまたはアルコキシ
などの可溶化基；フッ素、ニトロまたはシアノなどの電子吸引基；およびポリマーのガラ
ス転移温度（Ｔｇ）を上昇させる置換基が挙げられる。
【０１１８】
　特に好ましいアリーレン繰り返し単位は、置換されていてもよい２，７結合フルオレン
、最も好ましくは式ＩＶの繰り返し単位を含む：
【０１１９】
【化２１】

上式で、Ｒ１およびＲ２は、独立にＨまたは置換基であり、Ｒ１およびＲ２は、連結され
て環を形成することができる。Ｒ１およびＲ２は、好ましくは、水素；１以上の隣接して
いないＣ原子を、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えることのできる、置換
されていてもよいアルキル；置換されていてもよいアリールもしくはヘテロアリール、特
に１以上のアルキル基で置換されているアリールもしくはヘテロアリール、例えばＣ１－

２０アルキル；および、置換されていてもよいアリールアルキルまたはヘテロアリールア
ルキルからなる群から選択される。より好ましくは、Ｒ１およびＲ２の少なくとも１つは
、置換されていてもよいアルキル（ａｌｋｙ）、例えばＣ１－Ｃ２０アルキル、またはア
リール、特にフェニル、基を含む。Ｒ１およびＲ２は、各々、独立に、アリールもしくは
ヘテロアリール基の線状もしくは分枝鎖を含んでよく、それらの基の各々、例えば上記の
式（Ａｒ３）ｒの基は、独立に置換されてよい。
【０１２０】
　Ｒ１またはＲ２がアリールまたはヘテロアリールを含む場合、好ましい随意の置換基と
しては、１以上の隣接していないＣ原子を、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き
換えることのできるアルキル基が挙げられる。
【０１２１】
　Ｒ１及び／またはＲ２は、例えば下記のような架橋性基を含んでよい。架橋性基は、ス
ペーサー基、例えば１以上の隣接していないＣ原子がＯ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－Ｃ（＝
Ｏ）Ｏ－で置換されていてよい、置換されていてもよいアルキル基によって、フルオレン
単位から一定間隔に置かれてよい。
【０１２２】
　置換基Ｒ１およびＲ２以外の、フルオレン単位の随意の置換基は、１以上の隣接してい
ないＣ原子を、Ｏ、Ｓ、Ｎ、Ｃ＝Ｏおよび－ＣＯＯ－で置き換えることのできるアルキル
、置換されていてもよいアリール、置換されていてもよいヘテロアリール、アルコキシ、
アルキルチオ、フッ素、シアノおよびアリールアルキルからなる群から選択されることが
好ましい。
【０１２３】
　架橋性基および繰り返し単位
　架橋性繰り返し単位は、例えば式（ＩＶ）および（Ｖ）の繰り返し単位に関して上に具
体的に記載されるように、架橋性基で置換された前述の繰り返し単位のいずれか１つとし
て提供され得る。適した架橋性基としては、置換されていてもよいアクリレート基または
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ビニル基などの架橋性二重結合を含む基、特に末端（＝ＣＨ２）二重結合、置換（縮合を
含む）されていてもよいオキセタンおよび置換（縮合を含む）されていてもよいシクロブ
タン、例えばベンゾシクロブタンを含む基が挙げられる。
【０１２４】
　重合方法
　共役電荷輸送ポリマーの作製に好ましい方法は、金属錯体触媒の金属原子が、アリール
もしくはヘテロアリール基とモノマーの脱離基の間に挿入される「金属挿入」を含む。例
となる金属挿入法は、例えば、国際公開第００／５３６５６号に記載されるスズキ重合、
および、例えば、Ｔ．Ｙａｍａｍｏｔｏ，「Ｅｌｅｃｔｒｉｃａｌｌｙ　Ｃｏｎｄｕｃｔ
ｉｎｇ　Ａｎｄ　Ｔｈｅｒｍａｌｌｙ　Ｓｔａｂｌｅ　π－Ｃｏｎｊｕｇａｔｅｄ　Ｐｏ
ｌｙ（ａｒｙｌｅｎｅ）ｓ　Ｐｒｅｐａｒｅｄ　ｂｙ　Ｏｒｇａｎｏｍｅｔａｌｌｉｃ　
Ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ」，Ｐｒｏｇｒｅｓｓ　ｉｎ　Ｐｏｌｙｍｅｒ　Ｓｃｉｅｎｃｅ　１
９９３，１７，１１５３－１２０５に記載されるヤマモト重合である。ヤマモト重合の場
合、ニッケル錯体触媒が使用され、スズキ重合の場合、パラジウム錯体触媒が使用される
。
【０１２５】
　例えば、ヤマモト重合による線状ポリマーの合成では、２個の反応性ハロゲン基を有す
るモノマーが使用される。同様に、スズキ重合の方法によれば、少なくとも１個の反応性
基は、ボロン酸またはボロン酸エステルなどのホウ素誘導体基であり、もう一方の反応性
基は、ハロゲンである。好ましいハロゲンは、塩素、臭素およびヨウ素であり、最も好ま
しくは臭素である。
【０１２６】
　したがって、本願を通じて説明される繰り返し単位は、適した脱離基を担持するモノマ
ーから誘導されることが理解されるであろう。同様に、末端基または側基は、適した脱離
基の反応によってポリマーに結合させることができる。
【０１２７】
　スズキ重合は、レギオレギュラー、ブロックおよびランダム共重合体を調製するために
使用することができる。特に、ホモポリマーまたはランダム共重合体は、一方の反応性基
がハロゲンであり、もう一方の反応性基がホウ素誘導体基である場合に、調製することが
できる。あるいは、ブロックまたはレギオレギュラー（特にＡＢ）共重合体は、第１のモ
ノマーの両方の反応性基がホウ素であり、第２のモノマーの両方の反応性基がハロゲンで
ある場合に調製することができる。
【０１２８】
　ハロゲン化物の代替物として、金属挿入に関与する能力のあるその他の脱離基としては
、トシレート、メシレートおよびトリフレートを含む基が挙げられる。
【０１２９】
　発光層
　発光層での使用に適した発光材料としては、小分子、ポリマーおよびデンドリマー材料
、ならびにその組成物が挙げられる。層３での使用に適した発光ポリマーとしては、共役
ポリマー、例えば、ポリ（ｐ－フェニレンビニレン）などの置換されていてもよいポリ（
アリーレンビニレン）および、置換されていてもよいポリアリーレン、例えば：ポリフル
オレン、特に、２，７結合９，９ジアルキルポリフルオレンまたは２，７結合９，９ジア
リールポリフルオレン；ポリスピロフルオレン、特に２，７結合ポリ－９，９－スピロフ
ルオレン；ポリインデノフルオレン、特に２，７結合ポリインデノフルオレン；ポリフェ
ニレン、特にアルキルまたはアルコキシ置換ポリ－１，４－フェニレンなどが挙げられる
。そのようなポリマーは、例えば、Ａｄｖ．Ｍａｔｅｒ．２０００　１２（２３）１７３
７－１７５０およびその中の参考文献に開示される通りである。
【０１３０】
　本発明に従う素子中の発光材料として使用するためのポリマーは、上記のような置換さ
れていてもよいアリーレンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位、特に上記の式（ＩＶ
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）のフルオレン繰り返し単位から選択される繰り返し単位を含んでよい。
【０１３１】
　発光ポリマー、特に青色発光ポリマーは、上記のような置換されていてもよいアリーレ
ンもしくはヘテロアリーレン繰り返し単位、およびアリールアミン繰り返し単位、特に上
記のような式（Ｖ）の繰り返し単位を含んでよい。
【０１３２】
　発光層は、発光材料だけで構成されてもよいし、この材料を１以上のさらなる材料と組
み合わせて含んでもよい。特に、発光ポリマーは、正孔および／または電子輸送材料とブ
レンドしてもよいし、あるいは、例えば、国際公開第９９／４８１６０号に開示されるよ
うに、正孔および／または電子輸送材料と共有結合させてもよい。
【０１３３】
　発光共重合体は、例えば、国際公開第００／５５９２７号および米国特許第６３５３０
８３号に開示されるように、発光領域と、正孔輸送領域および電子輸送領域のうちの少な
くとも１つを含むことができる。正孔輸送領域および電子輸送領域のうちの一方しか設け
られていない場合、エレクトロルミネッセンス領域は、正孔輸送および電子輸送機能性の
もう一方も提供することができる。例えば、上記のようなアミン単位は、正孔輸送も発光
機能性も提供することができる。発光繰り返し単位および正孔輸送繰り返し単位と電子輸
送繰り返し単位の一方または両方を含む発光共重合体は、前記単位を、米国特許６３５３
０８３号のようにポリマー主鎖中に、またはポリマー主鎖から垂下するポリマー側基に設
けることができる。
【０１３４】
　発光層は、ホスト材料および少なくとも１つの発光ドーパントを含んでよい。ホスト材
料は、ドーパントの不在下で光自体を放つ、上記のような材料であり得る。ホスト材料お
よびドーパントを１つの素子で使用する場合、ドーパントだけが発光してもよい。あるい
は、ホスト材料および１以上のドーパントが発光してもよい。白色光は、複数の光源から
の発光、例えば、ホストと１以上のドーパントの両方からの発光または複数のドーパント
からの発光によって生成することができる。
【０１３５】
　蛍光発光ドーパントの場合、一重項励起子をホスト材料から蛍光発光ドーパントへ移動
させることができるように、ホスト材料の一重項励起状態のエネルギー準位（Ｓ１）は、
蛍光発光ドーパントのエネルギー準位よりも高くなければならない。同様に、リン光発光
ドーパントの場合には、三重項励起子をホスト材料から蛍光発光ドーパントに移動させる
ことができるように、ホスト材料の三重項励起状態のエネルギー準位（Ｔ１）は、リン光
発光ドーパントのエネルギー準位よりも高くなければならない。
【０１３６】
　発光ドーパントは、ホスト材料と物理的に混合してもよいし、発光ドーパントと電荷輸
送材料の結合に関して上に記載されるものと同じ方法で、ホスト材料と化学結合させても
よい。適した発光ドーパントは、以下により詳細に記載される。
【０１３７】
　発光層は、パターニングされていてもパターニングされていなくてもよい。パターニン
グされていない層を含む素子は、例えば照明源として使用することができる。白色発光素
子はこの目的に特に適している。パターニングされた層を含む素子は、例えば、アクティ
ブ・マトリックス・ディスプレイであってもよいし、パッシブ・マトリックス・ディスプ
レイであってもよい。アクティブ・マトリックス・ディスプレイの場合、パターニングさ
れたエレクトロルミネッセンス層は、パターニングされたアノード層およびパターニング
されていないカソードと組み合わせて使用される。パッシブ・マトリックス・ディスプレ
イの場合、アノード層は、平行なストライプ状のアノード材料、ならびにアノード材料に
垂直に配置された平行なストライプ状のエレクトロルミネッセンス材料およびカソード材
料で形成され、この際、ストライプ状のエレクトロルミネッセンス材料およびカソード材
料は、一般に、フォトリソグラフィによって形成されるストライプ状の絶縁材料（「カソ
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ードセパレータ」）によって分離されている。
【０１３８】
　発光ドーパント
　発光層において蛍光またはリン光発光ドーパントとして使用することのできる材料とし
ては、置換されていてもよい式（ＩＩＩ）の錯体：
【０１３９】
【化２２】

を含む金属錯体が挙げられ、
上式で、Ｍは、金属であり；Ｌ１、Ｌ２およびＬ３の各々は、配位基であり；ｑは、整数
であり；ｒおよびｓは、各々独立に０または整数であり；（ａ．ｑ）＋（ｂ．ｒ）＋（ｃ
．ｓ）の合計は、Ｍで利用可能な配位座の数に等しい。上式で、ａは、Ｌ１の配位座の数
であり、ｂは、Ｌ２の配位座の数であり、ｃは、Ｌ３の配位座の数である。
【０１４０】
　重元素Ｍは、強いスピン軌道カップリングを誘導して、急速な項間交差および三重項ま
たはそれよりも高い状態からの発光（リン光）を可能にする。適した重金属Ｍとしては：
　－ランタニド金属、例えばセリウム、サマリウム、ユウロピウム、テルビウム、ジスプ
ロシウム、ツリウム、エルビウムおよびネオジムなど；ならびに
　－ｄ－ブロック金属、特に２列および３列のもの、すなわち、３９～４８番および７２
～８０番の元素、特にルテニウム、ロジウム、パラジウム、レニウム、オスミウム、イリ
ジウム、白金および金。イリジウムが特に好ましい。
【０１４１】
　ｆ－ブロック金属に適した配位基には、酸素供与系または窒素供与系、例えばカルボン
酸、１，３－ジケトナート、ヒドロキシカルボン酸、アシルフェノールおよびイミノアシ
ル基を含むシッフ塩基などが含まれる。公知のように、発光ランタニド金属錯体は、金属
イオンの第一励起状態よりも高い三重項励起エネルギー準位を有する増感基（群）を必要
とする。発光は、金属のｆ－ｆ遷移から生じるので、発光色は金属の選択によって決定さ
れる。鋭い発光は通常狭く、ディスプレイ用途に有用な純色の発光をもたらす。
【０１４２】
　ｄ－ブロック金属は、三重項励起状態からの発光に特に適している。これらの金属は、
ポルフィリンまたは式（ＩＶ）の二座配位子などの炭素供与体または窒素供与体と有機金
属錯体を形成する：
【０１４３】

【化２３】

上式で、Ａｒ４およびＡｒ５は、同じであっても異なっていてもよく、独立に、置換され
ていてもよいアリールもしくはヘテロアリールから選択され；Ｘ１およびＹ１は、同じで
あっても異なっていてもよく、独立に、炭素または窒素から選択され；Ａｒ４およびＡｒ
５は、縮合していてよい。Ｘ１が炭素であり、Ｙ１が窒素である配位子が特に好ましい。
【０１４４】
　二座配位子の例を下に示す。



(29) JP 2013-546173 A 2013.12.26

10

20

30

40

50

【０１４５】
【化２４】

　Ａｒ４およびＡｒ５の各々は、１個以上の置換基を有することができる。これらの置換
基の２個以上を連結させて、環、例えば芳香環を形成することができる。特に好ましい置
換基としては、国際公開第０２／４５４６６号、同第０２／４４１８９号、米国特許出願
公開第２００２－１１７６６２号および同第２００２－１８２４４１号に開示されるよう
な、錯体の発光をブルーシフトさせるために使用することができるフッ素またはトリフル
オロメチル；特開２００２－３２４６７９号に開示されるようなアルキル基またはアルコ
キシ基；国際公開第０２／８１４４８号に開示されるような、発光材料として使用された
場合に錯体への正孔輸送を助けるために使用することのできるカルバゾール；欧州特許第
１２４５６５９号に開示されるような、さらなる基の付着のための配位子を官能化する働
きをすることができる臭素、塩素またはヨウ素；ならびに、国際公開第０２／６６５５２
号に開示されるような、金属錯体の溶液処理性を獲得または向上させるために使用するこ
とのできるデンドロンが挙げられる。
【０１４６】
　発光デンドリマーは、一般に１以上のデンドロンと結合した発光コアを含み、この際、
各々のデンドロンは、１つの分岐点および２以上の樹枝状の分岐を含む。好ましくは、デ
ンドロンは、少なくとも部分的に共役し、コアおよび樹状分岐のうちの少なくとも１つは
、アリールもしくはヘテロアリール基を含む。
【０１４７】
　ｄ－ブロック元素とともに使用するのに適したその他の配位子としては、ジケトナート
、特にアセチルアセトナート（ａｃａｃ）；トリアリールホスフィンおよびピリジンが挙
げられ、その各々が置換されていてよい。
【０１４８】
　主族金属錯体は、配位子に基づく発光、または電荷移動発光を示す。これらの錯体に関
して、発光色は、配位子ならびに金属の選択によって決定される。
【０１４９】
　広い範囲の蛍光低分子量金属錯体が公知であり、有機発光素子において実証されている
［例えば、Ｍａｃｒｏｍｏｌ．Ｓｙｍ．１２５（１９９７）１－４８、米国特許第５，１
５０，００６号、同第６，０８３，６３４号および同第５，４３２，０１４号参照］。二
価もしくは三価金属に適した配位子としては：例えば酸素－窒素もしくは酸素－酸素供与
性原子をもつオキシノイド、通常、置換基酸素原子をもつ環窒素原子、または置換基酸素
原子をもつ置換基窒素原子もしくは酸素原子、例えば８－ヒドロキシキノレートおよびヒ
ドロキシキノキサリノール－１０－ヒドロキシベンゾ（ｈ）キノリナト（ＩＩ）など、ベ
ンザゾール（ＩＩＩ）、シッフ塩基、アゾインドール、クロモン誘導体、３－ヒドロキシ
フラボン、ならびにカルボン酸、例えばサリシラトアミノカルボキシレートおよびエステ
ルカルボキシレートなどが挙げられる。随意の置換基としては、発光色を変更することの
できる（ヘテロ）芳香環上のハロゲン、アルキル、アルコキシ、ハロアルキル、シアノ、
アミノ、アミド、スルホニル、カルボニル、アリールまたはヘテロアリールが挙げられる
。
【０１５０】
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　さらなる層
　ＯＬＥＤは、アノードとカソードの間に正孔輸送層３および発光層４以外の層を含むこ
とができ、その例は下に記載される。
【０１５１】
　導電性有機材料または無機材料から形成することのできる、導電性正孔注入層を、アノ
ードから半導体ポリマーの１または複数の層への正孔注入を支援するために、アノードと
発光層の間に設けることができる。ドープされた有機正孔注入材料の例としては、置換さ
れていてもよい、ドープされたポリ（エチレンジオキシチオフェン）（ＰＥＤＴ）、特に
欧州特許第０９０１１７６号および同第０９４７１２３号に開示されるポリスチレンスル
ホネート（ＰＳＳ）などの電荷平衡化ポリ酸でドープされたＰＥＤＴ、ポリアクリル酸ま
たはフッ素化スルホン酸、例えばＮａｆｉｏｎ（登録商標）；米国特許第５７２３８７３
号および同第５７９８１７０号に開示されるポリアニリン；ならびに、置換されていても
よいポリチオフェンまたはポリ（チエノチオフェン）が挙げられる。導電性無機材料の例
としては、遷移金属酸化物、例えばＪｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｐｈｙｓｉｃｓ　Ｄ：Ａｐｐ
ｌｉｅｄ　Ｐｈｙｓｉｃｓ（１９９６），２９（１１），２７５０－２７５３に開示され
るＶＯｘ、ＭｏＯｘおよびＲｕＯｘなどが挙げられる。
【０１５２】
　１以上のさらなる電荷輸送層または電荷ブロッキング層、例えばさらなる正孔輸送層、
１以上の電荷輸送層、１以上の電子ブロッキング層および１以上の正孔ブロッキング層を
設けてもよい。
【０１５３】
　カソード
　カソード５は、エレクトロルミネッセンス層への電子の注入を可能にする仕事関数を有
する材料から選択される。カソードと発光層の発光材料との間の有害な相互作用の可能性
（特にカソードと発光層が直接接触している場合）などのその他の要因が、カソードの選
択に影響を及ぼす。カソード５は、アルミニウムの層などの単一材料で構成されてよい。
あるいは、カソードは、複数の金属、例えば国際公開第９８／１０６２１号に開示される
ようなカルシウムおよびアルミニウムなどの低仕事関数材料と高仕事関数材料からなる二
層；国際公開第９８／５７３８１号、Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．Ｌｅｔｔ．２００２，８１（
４），６３４および国際公開第０２／８４７５９号に開示されるような元素バリウム；あ
るいは、電子の注入を助けるための金属化合物の薄層、特にアルカリまたはアルカリ土類
金属の酸化物またはフッ化物、例えば国際公開第００／４８２５８号に開示されるような
フッ化リチウムの薄層；Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．Ｌｅｔｔ．２００１，７９（５），２００
１に開示されるようなフッ化バリウム；および酸化バリウムを含んでよい。素子への電子
の効率的な注入をもたらすために、カソードは、好ましくは３．５ｅＶ未満、より好まし
くは３．２ｅＶ未満、最も好ましくは３ｅＶ未満の仕事関数を有する。金属の仕事関数は
、例えば、Ｍｉｃｈａｅｌｓｏｎ，Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．４８（１１），４７２９，
１９７７において見出すことができる。
【０１５４】
　カソードは、不透明であっても透明であってもよい。透明なカソードは、アクティブ・
マトリックス素子に特に有利である。それはかかる素子において透明なアノードを通した
発光が、発光画素の下に位置する駆動回路によって少なくとも部分的に遮られるためであ
る。透明なカソードは、透明となるのに十分な薄さの電子注入材料の層を含む。一般に、
この層の側面の導電率は、その薄さの結果として低くなる。この場合、電子注入材料の層
は、酸化インジウムスズなどの透明な導電性材料のより厚い層と組み合わせて使用される
。
【０１５５】
　透明なカソード素子は、透明なアノードを有する必要はなく（当然ながら、完全に透明
な素子が望まれる場合は除く）、そのため、底部の発光素子に使用される透明なアノード
が、アルミニウムの層などの反射性材料の層で置き換えられるか、または補われてよいこ
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とは、当然理解される。透明なカソード素子の例は、例えば、英国特許第２３４８３１６
号に開示されている。
【０１５６】
　封止
　ＯＬＥＤ素子は、水分および酸素に対して敏感な傾向がある。したがって、水分および
酸素が素子中に侵入するのを防ぐために、基板は、良好なバリア特性を有することが好ま
しい。基板は、一般にガラスであるが、特に素子の柔軟性が望ましい場合は、代わりとな
る基板を使用してもよい。例えば、基板は、交互になったプラスチック層とバリア層から
なる基板を開示する米国特許第６２６８６９５号にあるようなプラスチックかまたは欧州
特許第０９４９８５０号に開示される薄いガラスとプラスチックの積層体を含んでよい。
【０１５７】
　素子は、水分および酸素の侵入を防ぐために封止材（図示せず）で封止されることが好
ましい。適した封止材には、ガラスシート、適したバリア特性を有するフィルム、例えば
二酸化ケイ素、一酸化ケイ素、窒化ケイ素または例えば、国際公開第０１／８１６４９号
に開示されるようなポリマーと誘電体を交互に積み重ねたものなど、あるいは、例えば、
国際公開第０１／１９１４２号に開示されるような気密容器が挙げられる。透明なカソー
ド素子の場合には、一酸化ケイ素または二酸化ケイ素などの透明な封止層をミクロンレベ
ルの厚さに堆積することができるが、１つの好ましい実施形態では、そのような層の厚さ
は、２０～３００ｎｍの範囲内である。基板または封止材を透過し得るいずれの大気中の
水分および／または酸素も吸収するためのゲッター材料を基板と封止材の間に配置しても
よい。
【０１５８】
　溶液処理
　正孔輸送層３および発光層４は、真空蒸着および溶媒中の溶液からの堆積を含む、任意
のプロセスによって堆積させることができる。
【０１５９】
　正孔輸送ポリマーを堆積させて正孔輸送層３を形成する際、正孔輸送ポリマーの架橋性
繰り返し単位を架橋させて、ポリマーを実質的に不溶性にし、それにより、発光層５を堆
積させるために使用した溶媒によって正孔輸送ポリマーを実質的に溶解せずに、溶液処理
法により発光層５を形成させる。架橋性繰り返し単位は、任意の適した手段、例えばＵＶ
照射または加熱によって架橋させることができる。
【０１６０】
　正孔輸送層３および発光層４の一方または両方がポリアリーレン、例えばポリフルオレ
ンなどを含む場合、溶液堆積に適した溶媒には、トルエンおよびキシレンなどのモノ－も
しくはポリ－アルキルベンゼンが含まれる。特に好ましい溶液堆積技法には、印刷および
コーティング技法、好ましくはスピンコーティングおよびインクジェット印刷が含まれる
。
【０１６１】
　スピンコーティングは、発光材料のパターニングが不必要な素子、例えば照明用途また
は単純なモノクロ分割ディスプレイに特に適している。
【０１６２】
　インクジェット印刷は、高情報量ディスプレイ、特にフルカラーディスプレイに特に適
している。第１の電極の上にパターニングされた層を設け、一色（モノクロ素子の場合）
または多色（マルチカラー、特にフルカラー素子の場合）印刷用のウェルを規定すること
によって、素子にインクジェット印刷することができる。パターニングされた層は、一般
に、例えば、欧州特許第０８８０３０３号に記載されるように、ウェルを規定するように
パターニングされたフォトレジストの層である。
【０１６３】
　ウェルの代わりの方法として、パターニングされた層の内部に規定されたチャネルにイ
ンクを印刷してもよい。特に、フォトレジストをパターニングすると、ウェルとは違って
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とができる。
【０１６４】
　その他の溶液堆積技法としては、浸漬コーティング、ロール印刷およびスクリーン印刷
が挙げられる。
【実施例】
【０１６５】
　モノマー合成
　三重項消光モノマーは、以下のプロセスに従って、例えば、ＴＣＩ　Ｅｕｒｏｐｅより
入手可能なジブロモアントラキノンから始めて調製することができる。
【０１６６】
【化２５】

　ポリマー実施例１
　正孔輸送ポリマーは、国際公開第００／５３６５６号に記載されるようにスズキ重合に
よって、以下のモノマーと２モル％のモノマー１の重合により形成した。
【０１６７】
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【化２７】

　このポリマーの重量平均分子量は４５８，０００、数平均分子量は９６，０００であっ
た。
【０１６８】
　比較ポリマー１
　比較目的のため、２モル％のモノマー１を２モル％の２，７－ジブロモ－９，９－ジオ
クチルフルオレンに置き換えたことを除いて、同じポリマーを形成した。
【０１６９】
　素子実施例１
　次の構造を有する有機発光素子を形成した：
　ＩＴＯ／ＨＩＬ／ＨＴＬ／ＬＥ／カソード
上式で、ＨＩＬは、正孔注入材料を含む正孔注入層であり、ＨＴＬは、ポリマー実施例１
を約２０ｎｍの厚さにスピンコーティングすることにより形成した正孔輸送層であり；Ｌ
Ｅは、約７０ｎｍの厚さに形成した、赤色リン光材料とブレンドした式（ＩＶ）のフルオ
レン繰り返し単位ならびに式（Ｖ）の青色および緑色発光アミン繰り返し単位を含む発光
ポリマーを含む白色発光層であり；カソードは、約５ｎｍまでの厚さの金属フッ化物、ア
ルミニウム（約２００ｎｍ）および銀（約１００ｎｍ）の三層構造を含む。
【０１７０】
　比較目的のため、比較ポリマー１をポリマー実施例１の代わりに用いることを除いて、
比較素子１を上記のように形成した。結果を下の表に要約する。表中で、Ｔ８０は、素子
の輝度が定電流でその初期値の８０％に低下するまでの時間であり、ＣＩＥ（ｘ，ｙ）は
、ＣＩＥ　１９３１色空間色度図上の座標である。
【０１７１】
【表１】

　素子のＴ８０は、２，６－アントラセン繰り返し単位をポリマーに含めることによって
、約５０％増加する。さらに、２，６－アントラセン繰り返し単位の蛍光から生じる光が
正孔輸送層から放射されるが、全体的に素子から放射される色の変化はごくわずかである
。
【０１７２】
　本発明を、具体的な例となる実施形態に関して説明したが、本明細書に開示される特徴
の様々な修正、変更および／または組合せは、以下の特許請求の範囲に示される発明の範
囲から逸脱することなく、当業者に明らかであることは当然理解される。
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【国際調査報告】
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摘要(译)

有机发光器件包括阳极，阴极，在阳极和阴极之间的发光层以及在阳极
和发光层之间的空穴传输层。 空穴传输层包括具有三重态能级的空穴传
输材料和具有比空穴传输材料的三重态能级低的三重态能级的三重态淬
灭单元。 三重态淬灭单元包括多环芳族烃，例如2，6-蒽，9，10-蒽及其
衍生物；蒽及其衍生物；二甲苯基及其衍生物，例如二苯乙烯基苯，二
苯乙烯基联苯。 ，二苯乙烯，富勒烯，二苯并富烯，per，线性多烯（2-
6个烯烃）和环状多烯，它们各自可以被一个或多个取代基取代。 [选型
图]图1
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