
(57)【要約】
スピロビフルオレン単位およびフルオレン単位を含む共役ポリマー並びにその使用。本発
明は、式（ I）および式（ II）のスピロビフルオレン単位およびフルオレン単位を含んで
なり、更に電荷輸送特性、ホール輸送特性および／または電子輸送特性を有し得る追加の
構造要素を含んでなる新規なポリマーに関する。このような材料は、電子部品、特にエレ
クトロルミネッセンス材料として PLEDに使用されたとき、有機集積回路（ O-IC)、有機電
界効果トランジスタ（ OFET）、有機薄膜トランジスタ（ OTFT）、有機太陽電池（ O-SC）ま
たは有機レーザダイオード（ O-レーザ）に使用されたときに、特に顕著に改善された特性
プロファイルを示す。
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
式 （ I） の 繰 返 し 単 位 と 、
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
式 （ II） の 繰 返 し 単 位 と を 含 ん で な り 、
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
式 （ I） お よ び 式 （ II） の 反 復 単 位 の 合 計 が 少 な く と も 20％ で あ り 、 式 （ II） の 反 復 単 位
に 対 す る 式 （ I） の 反 復 単 位 の 比 が 1： 10～ 10： 1の 範 囲 で あ り 、 且 つ 各 記 号 お よ び 各 添 え
字 が 次 の 意 味 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る 共 役 ポ リ マ ー ：
Xは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が OH、 CR 1  ま た は Nで あ り ；
Zは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 化 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 一 重 化 学 結 合 、 CR 3 R 4 基 、 CR 3 R 4 -CR 3 R 4  

基 、 CR 3 =OR 4  基 、 O、 S、 N-R 5 、 C=O、 C=CR 3 R 4  ま た は SiR 3 R 4 で あ り ；
R 1 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非
隣 接 炭 素 原 子 が N-R 5 、 O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子 が
ま た フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ
キ シ 鎖 、 5～ 40の 炭 素 原 子 -を 有 し 且 つ 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ
く 、 ま た 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 ま た は Cl、 F、 CN、 N(R 5 ) 2 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル も
し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り 、 こ こ で 二 以 上 の 基 R 1  が 結 合 し て 環 系 を 形 成 し て も よ く
；
R 2 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非
隣 接 炭 素 原 子 が N-R 5 、 O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子 も
ま た フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ
キ シ 鎖 、 5～ 40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く
、 ま た 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 も し く は CNで 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル も し く は ア リ ー ル オ
キ シ 基 で あ り ；
R 3 、 R 4  は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が H、 ま た は 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し
且 つ 一 以 上 の 非 隣 接 炭 素 原 子 が N-R 5 、 O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一
以 上 の H原 子 が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 、 5～
40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以
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上 の 非 芳 香 族 基 R 1 ま た は CNで 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り
； ま た こ の 二 つ の 基  R 3  お よ び R 4  は 結 合 し て 、 式 （ I） の 構 造 に は な ら な い 環 を 形 成 し て
も よ く ；
R 5 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が H、 ま た は 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一
以 上 の 非 隣 接 炭 素 原 子 が O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子
も フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 、 5～ 40の 炭 素 原
子 を 有 し 且 つ ま た 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の 非
芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り ；
nは 、 夫 々 が 同 一 か ま た は 異 な り 、 0、 1、 2、 3 ま た は 4で あ り ；
mは 、 夫 々 が 同 一 か ま た は 異 な り 、 0、 1、 2ま た は 3で あ り ；
oは 、 夫 々 が 同 一 か ま た は 異 な り 、 0、 1、 2 ま た は 3で あ る ；
但 し 、 少 な く と も 一 単 位 の 式 （ I） の 場 合 、 少 な く と も 一 つ の 指 数 nお よ び ／ ま た は mは 0で
は な い 。
【 請 求 項 ２ 】
請 求 項 １ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 X= C-Hま た は C-R 1 で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー
。
【 請 求 項 ３ 】
請 求 項 １ お よ び ／ ま た は ２ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 記 号 Zは 一 重 化 学 結 合 で あ る こ と
を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ４ 】
請 求 項 １ ～ ３ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、
R 1 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か 又 は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の H原 子
が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ
鎖 、 ま た は 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー
ル 基 も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ５ 】
請 求 項 １ ～ ４ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、
R 1 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 8の 炭 素 原 子 を 有 す る 直 鎖 も し く は 分
岐 鎖 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ 鎖 、 ま た は 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 1以 上 の 非 芳
香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ た ア リ ー ル 基 で あ り ；
ｎ は 、 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1ま た は 2で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ６ 】
請 求 項 １ ～ ５ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、
R 2 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の H原
子 が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 も し く は 分 岐 鎖 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ 鎖 、
6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 も し く は CN置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル
基 も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り ；
o、 mは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 0ま た は 1で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ
マ ー 。
【 請 求 項 ７ 】
請 求 項 １ ～ ６ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、
R 2 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 8の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の H原
子 が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 も し く は 分 岐 鎖 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ 鎖 、
ま た は 6～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル 基
で あ り ；
o、 mは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 0ま た は 1で あ り 、 当 該 ポ リ マ ー 中 に 存
在 す る 式 （ I） お よ び 式 （ II） の 全 て の 反 復 単 位 の 少 な く と も 50％ に つ い て 、 oお よ び mが 0
で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ８ 】
請 求 項 １ ～ ７ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、

10

20

30

40

50

(3) JP 2004-536896 A 2004.12.9



R 3 、 R 4 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 非 隣 接 炭 素 原 子 が Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子 も フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ
い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 、 ま た は 5～ 40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て
も よ い ア リ ー ル 基 も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ９ 】
請 求 項 １ ～ ８ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、
R 3 、 R 4 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル 基 で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ ０ 】
請 求 項 １ ～ ９ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、
R 3 、 R 4 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル 基 で あ り 、 ま た 置 換 基 R 3 、 R 4 は 式 （ II） の 単
位 上 で 相 互 に 異 な る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ １ 】
請 求 項 1～ 10の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 式 （ I） ま た は 式 （ II） の も の と は
異 な る 構 造 を 有 す る 更 な る 反 復 単 位 が 追 加 的 に 存 在 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ ２ 】
請 求 項 １ １ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 少 な く と も 一 つ の 更 な る 構 造 要 素 が 電 荷 輸 送 特 性
を 有 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ ３ 】
請 求 項 １ １ ま た は １ ２ に 記 載 の ポ リ マ ー で あ っ て 、 少 な く と も 一 つ の 更 な る 構 造 要 素 は ホ
ー ル 輸 送 特 性 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ ４ 】
請 求 項 １ １ ～ １ ３ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 ト リ ア リ ー ル ア ミ ン 誘 導 体 、
ベ ン ジ ジ ン 誘 導 体 、 テ ト ラ ア リ ー レ ン － パ ラ － フ ェ ニ レ ン ジ ア ミ ン 誘 導 体 、 フ ェ ノ チ ア ジ
ン 誘 導 体 、 フ ェ ノ キ サ ジ ン 誘 導 体 、 ジ ヒ ド ロ フ ェ ナ ジ ン 誘 導 体 、 チ ア ン ト レ ン 誘 導 体 、 ベ
ン ゾ -p-ジ オ キ シ ン 誘 導 体 、 フ ェ ノ キ サ チ イ ン （ phenoxathiine） 誘 導 体 、 カ ル バ ゾ ー ル 誘
導 体 、 ア ズ レ ン 誘 導 体 、 チ オ フ ェ ン 誘 導 体 、 ピ ロ ー ル 誘 導 体 、 お よ び フ ラ ン 誘 導 体 か ら な
る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も 一 つ の 構 造 要 素 が 存 在 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ ５ 】
請 求 項 １ １ ～ １ ４ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 1％ 以 上 で 且 つ 70％ 以 下 の 、
式 （ III） ～ 式 （ XIX） の 一 以 上 の 構 造 単 位 が 存 在 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー ：
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【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 記 号 R 1 ～ R 5  お よ び 指 数 nお よ び mは 請 求 項 １ で 定 義 し た と お り で あ り 、 更 な る 記
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号 は 下 記 の 意 味 を 有 す る ：
Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 2～ 40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い 芳 香 族 ま た は ヘ テ ロ 芳 香 族 炭 化 水 素 で あ る 。
【 請 求 項 １ ６ 】
請 求 項 １ １ ～ １ ５ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 少 な く と も 一 つ の 更 な る 構 造
要 素 が 電 子 輸 送 特 性 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ ７ 】
請 求 項 １ ６ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 ピ リ ジ ン 誘 導 体 、 ピ リ ミ ジ ン 誘 導 体 、 ピ リ ダ ジ ン
誘 導 体 、 ピ ラ ジ ン 誘 導 体 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 誘 導 体 、 キ ノ リ ン 誘 導 体 、 キ ノ キ サ リ ン 誘 導
体 、 ま た は フ ェ ナ ジ ン 誘 導 体 か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も 一 つ の 構 造 要 素 が 存 在
す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 １ ８ 】
請 求 項 １ ６ ま た は １ ７ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 1％ 以 上 で 且 つ 70％ 以 下 の 、 式 （ XX）
～ 式 （ XXX） の 一 以 上 の 構 造 単 位 が 存 在 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー ：
【 化 ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 記 号 R 1 お よ び 指 数 nお よ び mは 請 求 項 １ で 定 義 し た と お り で あ り 、 指 数 ｐ は 下 記 の
意 味 を 有 す る ：
ｐ は 、 0、 1、 ま た は 2で あ り 、 好 ま し く は 0も し く は 1で あ る 。
【 請 求 項 １ ９ 】
請 求 項 １ １ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 電 子 輸 送 特 性 を 有 す る 少 な く と も 一 つ の 更 な る 構
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造 要 素 、 お よ び ホ ー ル 輸 送 特 性 を 有 す る 少 な く と も 一 つ の 更 な る 構 造 要 素 を 含 む こ と を 特
徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
請 求 項 １ ９ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 請 求 項 １ ５ に お い て 定 義 し た 式 （ III） ～ 式 （ XIX
） の 一 以 上 の 構 造 要 素 を 、 請 求 項 １ ８ に お い て 定 義 し た 式 （ XX） ～ 式 （ XXX） の 一 以 上 の
構 造 要 素 と 共 に 含 む こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ２ １ 】
請 求 項 １ ９ ま た は ２ ０ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 該 ポ リ マ ー が 、 更 に 式 （ XXXI） ～ 式 （
XXXXV） の 一 以 上 の 構 造 単 位 を 含 む こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー ：
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【 化 ６ 】
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【 化 ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で の 記 号 お よ び 指 数 は 、 請 求 項 １ お よ び 請 求 項 １ ８ に お い て 定 義 し た 通 り で あ る 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
請 求 項 １ １ ～ ２ １ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 更 に 、 電 荷 キ ャ リ ア 移 動 度 に
対 し て 影 響 が な い か 、 ま た は 極 く 僅 か の 影 響 し か も た な い 、 少 な く と も 一 つ の 追 加 の 芳 香
族 ま た は 他 の 共 役 構 造 を 含 む こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
請 求 項 ２ ２ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 6～ 40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R
1 で 置 換 さ れ て も よ い 芳 香 族 構 造 、 ス チ ル ベ ン ま た は ビ ス ス チ リ ル ア リ ー レ ン 誘 導 体 を 含
む こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
請 求 項 ２ ２ ま た は ２ ３ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 1,4-フ ェ ニ レ ン 、 1,4-ナ フ チ レ ン 、 1,
4-も し く は 9,10-ア ン ト ラ セ ニ レ ン 、 1,6-も し く は 2,7-も し く は 4,9-ピ レ ン 、 3,9-も し く
は 3,10-ペ リ レ ン 、 2,7-も し く は 3,6-フ ェ ナ ン ト レ ン 、 4,4’ -ビ フ ェ ニ レ ン 、 4,4” -タ ー
フ ェ ニ レ ン 、 4,4’ ビ -1,1’ -ナ フ チ レ ン 、 4,4’ -ス チ ル ベ ン 、 ま た は 4,4” -ビ ス ス チ リ ル
ア リ ー レ ン 誘 導 体 が 組 込 ま れ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。 .
【 請 求 項 ２ ５ 】
請 求 項 １ １ ～ ２ ４ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 有 機 金 属 錯 体 が 主 鎖 に 組 込 ま
れ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ２ ６ 】
請 求 項 ２ ５ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 鉄 、 コ バ ル ト お よ び ニ ッ ケ ル 三 つ 組 み 元 素 の よ り
高 次 の 金 属 の ｄ 遷 移 金 属 錯 体 、 即 ち 、 ル テ ニ ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム 、 ロ ジ ウ ム 、 イ リ ジ ウ ム 、
パ ラ ジ ウ ム お よ び 白 金 の 錯 体 が 存 在 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ２ ７ 】
請 求 項 ２ ６ ま た は ２ ７ に 記 載 の ポ リ マ ー に お い て 、 式 （ XXXXVI） ～ 式 （ XXXXIX） の 一 以 上
の 構 造 単 位 が 追 加 的 に 存 在 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー ：
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【 化 ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ こ で 、 記 号 R 1 ～ R 5  お よ び 指 数 nお よ び mは 請 求 項 １ で 定 義 し た と お り で あ り 、
Mは 、 Rhま た は Irで あ り 、
XXは 、 ポ リ マ ー 中 の 結 合 店 で あ り 、
YYは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 O、 Sま た は Seで あ る 。
【 請 求 項 ２ ８ 】
PLED、 特 に エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 材 料 に お け る 、 請 求 項 １ ～ ２ ７ の 何 れ か １ 項 に 記 載
の ポ リ マ ー の 使 用 。
【 請 求 項 ２ ９ 】
一 以 上 の 活 性 層 を 有 す る PLEDに お い て 、 こ れ ら 活 性 層 の 少 な く と も 一 つ は 、 請 求 項 １ ～ ２
７ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の 一 以 上 の ポ リ マ ー を 含 有 す る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー 。
【 請 求 項 ３ ０ 】
請 求 項 １ ～ ２ ７ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の 一 以 上 の ポ リ マ ー を 含 有 す る 電 子 部 品 （ 装 置 ）
【 請 求 項 ３ １ 】
請 求 項 １ ～ ２ ７ の 何 れ か １ 項 に 記 載 の 一 以 上 の ポ リ マ ー を 含 有 す る こ と を 特 徴 と す る 、 有
機 集 積 回 路 （ O-IC） 、 有 機 電 界 効 果 ト ラ ン ジ ス タ （ OFET） 、 有 機 薄 膜 ト ラ ン ジ ス タ （ OTFT
） 、 有 機 太 陽 電 池 （ O-SO） ま た は 有 機 レ ー ザ ダ イ オ ー ド （ O-レ ー ザ ）
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 発 明 の 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
ポ リ マ ー （ 有 機 ） 発 光 ダ イ オ ー ド （ PLEDs） に 基 づ く 、 表 示 素 子 お よ び 照 明 素 子 の 商 業 化
に 関 す る 広 範 な 研 究 が 約 10年 に 亘 っ て 追 求 さ れ て き た 。 こ の 開 発 は 、 EP 423 283（ WO 90/
13148） に 開 示 さ れ た 基 礎 的 開 発 を 契 機 と し て な さ れ た も の で あ る 。 既 に 市 場 に 導 入 さ れ
た 低 分 子 量 有 機 発 光 ダ イ オ ー ド （ OLEDs） 、 例 え ば パ イ オ ニ ア 社 か ら 商 業 的 に 入 手 可 能 な
「 有 機 デ ィ ス プ レ ー 」 を 有 す る カ ー ラ ジ オ と は 対 照 的 に 、 PLEDは 未 だ 商 業 化 さ れ て い な い

10

20

30

40

50

(10) JP 2004-536896 A 2004.12.9



。 こ れ ら の デ ィ ス プ レ ー を 、 市 場 で 現 在 優 位 を 占 め て い る 液 晶 デ ィ ス プ レ ー （ LCD） に 対
し て 真 に 競 合 さ せ 、 ま た は 凌 駕 す る よ う に す る た め に は 、 未 だ 著 し い 改 良 が 必 要 と さ れ る
。
【 ０ ０ ０ ２ 】
EP-A-0 423 283、 EP-A-0 443 861、 WO 98/27136、 EP-A-1 025 183お よ び WO 99/24526 は
、 共 役 ポ リ マ ー 発 光 体 と し て の ポ リ ア リ ー レ ン -ビ ニ レ ン 誘 導 体 を 開 示 し て い る 。 EP-A-0 
842 208、 WO 99/54385、 WO 00/22027、 WO 00/22026お よ び WO 00/46321は 、 共 役 ポ リ マ ー
発 光 体 と し て の ポ リ フ ル オ レ ン 誘 導 体 を 開 示 し て い る 。 EP-A-0 707 020お よ び EP-A-0 894
 107は 、 共 役 ポ リ マ ー 発 光 体 と し て の ポ リ ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン 誘 導 体 を 開 示 し て い る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
本 発 明 の 目 的 に お い て 、 共 役 ポ リ マ ー と は 、 主 に sp 2 -混 成 の 炭 素 原 子 を 有 す る ポ リ マ ー で
あ り 、 主 鎖 中 に お い て 適 切 な ヘ テ ロ 原 子 で 置 換 さ れ て も よ い 。 こ れ は 、 主 鎖 中 に 二 重 結 合
と 単 結 合 が 交 互 に 存 在 す る こ と と 等 価 で あ る 。 な お 、 共 役 に 中 断 を 生 じ る よ う な 天 然 に 存
在 す る 欠 陥 が 、 「 共 役 ポ リ マ ー 」 の 用 語 を 無 効 に し な い こ と に 留 意 す べ き で あ る 。 し か し
、 比 較 的 多 数 の 故 意 に 挿 入 さ れ た 非 共 役 断 片 を 有 す る ポ リ マ ー は 、 こ の 定 義 に は 包 含 さ れ
な い 。 更 に 、 主 鎖 中 に 、 例 え ば ア リ ー ル ア ミ ン 単 位 お よ び ／ ま た は 特 定 の ヘ テ ロ 環 （ 即 ち
、 N-、 O-、 ま た は S-原 子 を 介 し て の 共 役 ） お よ び ／ ま た は 有 機 金 属 錯 体 （ 即 ち 、 金 属 原 子
を 介 し て の 共 役 ） を 有 す る ポ リ マ ー は 、 同 様 に 本 願 の 目 的 で 共 役 し て い る と み な さ れ る 。
他 方 、 単 純 な （ チ オ ） エ ー テ ル ブ リ ッ ジ 、 エ ス テ ル 結 合 、 ア ミ ド 結 合 、 ま た は イ ミ ド 結 合
の よ う な 単 位 は 、 明 ら か に 非 共 役 断 片 と し て 定 義 さ れ る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
PLEDの 一 般 的 構 造 は 、 上 記 で 述 べ た 特 許 出 願 お よ び 特 許 に 記 載 さ れ て お り 、 ま た 以 下 で 更
に 詳 細 に 説 明 す る 。 更 な る 改 善 （ 例 え ば パ ッ シ ブ マ ト リ ッ ク ス 式 ア ド レ ス 指 定 、 ア ク テ ィ
ブ マ ト リ ッ ク ス 式 ア ド レ ス 指 定 ） が 既 に 同 様 に 知 ら れ て い る が 、 本 願 の 更 な る 説 明 に は さ
ほ ど 重 要 で は な い 。 PLEDに 基 づ く 白 黒 デ ィ ス プ レ ー お よ び フ ル カ ラ ー デ ィ ス プ レ ー の 商 業
化 は 、 両 者 と も に 現 在 試 験 中 で あ る 。 白 黒 デ ィ ス プ レ ー は 、 簡 単 な コ ー テ ィ ン グ 技 術 （ 例
え ば ド ク タ ー ブ レ ー ド コ ー テ ィ ン グ 、 ス ピ ン コ ー テ ィ ン グ ） に よ っ て 製 造 で き る か も 知 れ
な い が 、 多 色 ま た は フ ル カ ラ ー デ ィ ス プ レ ー 素 子 は 、 印 刷 法 （ 例 え ば イ ン ク ジ ェ ッ ト 印 刷
、 オ フ セ ッ ト 印 刷 、 グ ラ ビ ア 印 刷 ） の 使 用 を 必 要 と す る 可 能 性 が 非 常 に 高 い 。 し か し 、 こ
れ ら 全 て の 方 法 は 可 溶 性 ポ リ マ ー を 必 要 と す る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
上 記 で 述 べ た 特 許 出 願 に 記 載 さ れ た 共 役 ポ リ マ ー の 幾 つ か は 、 上 記 で 述 べ た 使 用 の た め の
良 好 な 特 性 を 示 す 。 重 要 な 特 性 に は 下 記 の も の が 含 ま れ る ：
・ PLEDに 使 用 し た と き の 高 い 発 光 効 率 お よ び エ ネ ル ギ ー 効 率 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
・ PLEDに 使 用 し た と き の 長 い 動 作 寿 命 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
・ 低 い 動 作 電 圧 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
・ PLEDに 使 用 す る と き 、 お よ び 対 応 す る 装 置 に 導 入 す る 前 の 良 好 な 保 存 安 定 性 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
・ 適 切 な コ ー テ ィ ン グ プ ロ セ ス を 可 能 に す る た め の 、 有 機 溶 媒 中 で の 良 好 な 安 定 性
・ 大 量 生 産 製 品 に お け る 経 済 性 を 可 能 に す る た め の 、 実 際 的 な 入 手 可 能 性 。
【 ０ ０ １ ０ 】
・ フ ル カ ラ ー デ ィ ス プ レ ー 素 子 を 可 能 に す る よ う に 、 種 々 の 色 を 達 成 す る 能 力 。
【 発 明 の 開 示 】
【 発 明 の 目 的 】
【 ０ ０ １ １ 】
今 回 、 驚 く べ き こ と に 、 新 規 な 分 類 の 共 役 ポ リ マ ー が 非 常 に 良 好 な 特 性 を 有 し 、 こ れ は 屡
々 、 上 記 で 述 べ た 従 来 技 術 を 凌 駕 す る こ と が 分 か っ た 。 こ れ ら の ポ リ マ ー お よ び PLEDに お
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け る そ の 使 用 が 本 発 明 の 主 題 で あ る 。
【 発 明 の 概 要 】
【 ０ ０ １ ２ 】
本 発 明 は 、 式 （ I） の 繰 返 し 単 位 と 、
【 化 ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
式 （ II） の 繰 返 し 単 位
【 化 １ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
と を 含 ん で な る 共 役 ポ リ マ ー を 提 供 す る 。 た だ し 、
ポ リ マ ー 中 の 全 て の 反 復 単 位 の う ち の 式 （ I） お よ び 式 （ II） の 反 復 単 位 の 合 計 は 少 な く
と も 20％ 、 好 ま し く は 少 な く と も 30％ 、 特 に 好 ま し く は 少 な く と も 50％ で 、 式 （ II） の 反
復 単 位 に 対 す る 式 （ I） の 反 復 単 位 の 比 は 1： 10～ 10： 1、 好 ま し く は 1： 5～ 5： 1、 特 に 好
ま し く は 1： 2～ 2： 1の 範 囲 で あ り 、 各 記 号 お よ び 各 添 え 字 は 次 の 意 味 を 有 す る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
Xは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が OH、 CR 1  ま た は Nで あ り ；
Zは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 化 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 一 重 化 学 結 合 、 CR 3 R 4 基 、 CR 3 R 4 -CR 3 R 4  

基 、 CR 3 =OR 4  基 、 O、 S、 N-R 5 、 C=O、 C=CR 3 R 4  ま た は SiR 3 R 4 で あ り ；
R 1 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 化 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の
非 隣 接 炭 素 原 子 が N-R 5 、 O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子
が ま た フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル
コ キ シ 鎖 、 5～ 40の 炭 素 原 子 -を 有 し 且 つ 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も
よ く 、 ま た 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 ま た は Cl、 F、 CN、 N(R 5 ) 2 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル
も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り 、 こ こ で 二 以 上 の 基 R 1  が 結 合 し て 環 系 を 形 成 し て も よ
く ；
R 2 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非
隣 接 炭 素 原 子 が N-R 5 、 O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子 も
ま た フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ
キ シ 鎖 、 5～ 40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く
、 ま た 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 も し く は CNで 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル も し く は ア リ ー ル オ
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キ シ 基 で あ り ；
R 3 、 R 4  は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が H、 ま た は 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し
且 つ 一 以 上 の 非 隣 接 炭 素 原 子 が N-R 5 、 O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一
以 上 の H原 子 が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 、 5～
40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以
上 の 非 芳 香 族 基 R 1 ま た は CNで 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り
； ま た こ の 二 つ の 基  R 3  お よ び R 4  は 結 合 し て 、 式 （ I） の 構 造 に は な ら な い 環 を 形 成 し て
も よ く ；
R 5 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が H、 ま た は 1～ 22の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一
以 上 の 非 隣 接 炭 素 原 子 が O、 S、 -CO-O-、 O-CO-Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子
も フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 、 5～ 40の 炭 素 原
子 を 有 し 且 つ ま た 一 以 上 の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の 非
芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り ；
nは 、 夫 々 が 同 一 か ま た は 異 な り 、 0、 1、 2、 3 ま た は 4で あ り ；
mは 、 夫 々 が 同 一 か ま た は 異 な り 、 0、 1、 2ま た は 3で あ り ；
oは 、 夫 々 が 同 一 か ま た は 異 な り 、 0、 1、 2 ま た は 3で あ る ；
な お 、 少 な く と も 一 単 位 の 式 （ I） の 場 合 、 少 な く と も 一 つ の 指 数 nお よ び ／ ま た は mは 0で
は な い 。
【 ０ ０ １ ４ 】
説 明 中 に 指 示 さ れ て い る が 、 特 に 留 意 す べ き 点 は 、 式 （ I） の 構 造 単 位 お よ び 式 （ II） の
構 造 単 位 の 両 者 が 非 対 称 的 に 置 換 さ れ て も よ い こ と 、 即 ち 、 一 つ の 単 位 に 異 な る 置 換 基 R 1

お よ び ／ ま た は R 2 が 存 在 で き 、 ま た は こ れ ら 置 換 基 が 二 つ の 単 位 の 夫 々 に お い て 異 な っ た
位 置 に 存 在 し 得 る と い う 事 実 で あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
対 応 す る モ ノ マ ー の 合 成 は 、 例 え ば 、 上 記 で 述 べ た 特 許 出 願 お よ び 特 許 に 包 括 的 に 記 載 さ
れ て い る 。 従 っ て 、 例 え ば ポ リ マ ー に お い て 式 （ I） の 構 造 を 形 成 す る モ ノ マ ー は 、 EP 67
6.461、 EP 707.020、 EP 894.107お よ び こ れ ら の 中 に 引 用 さ れ た 参 照 文 献 に 記 載 さ れ た よ
う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 更 に 、 ポ リ マ ー に お い て 式 （ II） の 構 造 を 形 成 す る モ ノ
マ ー は 、 例 え ば 、 EP-A-0 842 208、 WO 99/54385、 WO 00/22026お よ び こ れ ら の 中 に 引 用 さ
れ た 参 照 文 献 に 記 載 さ れ た よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
上 記 の ポ リ ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン 類 （ こ れ ら は 式 （ I） の 単 位 を 含 む が 式 （ II） の 単 位 を 含
ま な い ） 、 ポ リ フ ル オ レ ン 類 （ こ れ ら は 式 （ II） の 単 位 の み を 含 む が 式 （ I） の 単 位 を 含
ま な い ） と 比 較 す る と 、 本 発 明 の ポ リ マ ー は 特 に 下 記 の 利 点 を 有 す る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
（ １ ） 驚 く べ き こ と に 、 本 発 明 の ポ リ マ ー （ 他 の 点 で は 同 一 も し く は 類 似 の 構 造 を 有 す る
） は 、 使 用 に お い て よ り 高 い 発 光 効 率 を 示 す こ と が 分 っ た （ 例 え ば 、 比 較 ポ リ マ ー C1お よ
び C6の デ ー タ と 比 較 し た と き の 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー P3の デ ー タ ； P8と C2と の 同 様 の 比 較
； 例 え ば パ ー ト Ｂ の 表 を 参 照 さ れ た い ） 。
【 ０ ０ １ ８ 】
こ れ は 、 よ り 低 い エ ネ ル ギ ー 消 費 で 同 じ 輝 度 を 達 成 す る こ と を 可 能 に し 〔 モ バ イ ル 用 途 （
パ ー ム ト ッ プ 、 携 帯 無 線 、 PDA等 の デ ィ ス プ レ ー ） に お い て 特 に 重 要 で あ る 〕 、 ま た は 同
じ エ ネ ル ギ ー 消 費 で よ り 大 き な 輝 度 を 得 る こ と を 可 能 に す る （ こ れ は 例 え ば 照 明 用 途 で 有
益 な 可 能 性 が あ る ） の で 、 非 常 に 重 要 で あ る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
（ ２ ） 更 に 、 こ れ も 直 接 の 比 較 に お い て 、 本 発 明 の ポ リ マ ー は 驚 く べ き こ と に 高 い 運 転 寿
命 を 有 す る こ と が 分 っ た （ 上 記 と 同 様 に 、 比 較 ポ リ マ ー C1お よ び C6の デ ー タ と 比 較 し た と
き の 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー P3の デ ー タ ； P8と C2と の 同 様 の 比 較 ； 例 え ば パ ー ト Ｂ の 表 を 参
照 さ れ た い ） 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
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（ ３ ） 溶 解 度 の 属 性 （ 例 え ば 所 定 の 濃 度 で の ゲ ル 化 温 度 、 所 定 の 濃 度 で の 粘 度 ） に お い て
も 、 本 発 明 の ポ リ マ ー は 、 公 知 の ポ リ マ ー と 同 等 以 上 に 優 れ て い る （ 例 え ば 比 較 ポ リ マ ー
C2の デ ー タ と 比 較 し た と き の 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー P8の デ ー タ ； P1お よ び Ｐ ３ と C1お よ び
C6と の 同 様 の 比 較 ； P6と C5と の 同 様 の 比 較 ； 例 え ば パ ー ト Ｂ の 表 を 参 照 さ れ た い ） 。
【 ０ ０ ２ １ 】
（ ４ ） 本 発 明 の ポ リ マ ー を 使 用 し た と き の 色 の 入 手 可 能 性 お よ び 達 成 可 能 性 は 、 従 来 技 術
と 同 等 で あ る 。 こ れ は 特 に 利 点 で は な い が 、 上 記 の 利 点 （ １ ） ～ （ ３ ） に は 、 技 術 的 最 適
化 に お い て 屡 々 生 じ る 悪 影 響 を 伴 わ な い 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
本 発 明 の ポ リ マ ー は 、 一 般 に 10～ 10000、 好 ま し く は 50～ 5000、 特 に 好 ま し く は 50～ 2000
の 反 復 単 位 を 有 す る 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
必 要 な 溶 解 度 は 、 特 に 置 換 基 R 1 、 R 3 お よ び ／ ま た は R 4 に よ っ て 保 証 さ れ る 。 置 換 基 R 2 が 存
在 す れ ば 、 こ れ も ま た 溶 解 度 に 寄 与 す る 。 十 分 な 溶 解 度 を 保 証 す る た め に は 、 反 復 単 位 当
り 平 均 で 少 な く と も 二 つ の 非 芳 香 族 炭 素 原 子 が 置 換 基 に 存 在 す る こ と が 必 要 で あ る 。 こ こ
で は 、 少 な く と も 4個 の 炭 素 原 子 が 好 ま し く 、 少 な く と も 8個 の 炭 素 原 子 が 特 に 好 ま し い 。
こ れ ら 炭 素 原 子 の 幾 つ か は 、 Oま た は Sで 置 換 さ れ て も よ い 。 し か し 、 特 別 な 比 率 の 反 復 単
位 、 式 （ I） も し く は （ II） の 単 位 、 ま た は 他 の 構 造 タ イ プ の 単 位 が 、 更 な る 非 芳 香 族 置
換 基 を 有 し て い な い こ と も 可 能 で あ る 。 膜 の 形 態 が 悪 影 響 を 受 け る の を 防 止 す る た め に 、
12を 超 え る 炭 素 原 子 を 有 す る 長 鎖 置 換 基 が 直 鎖 の 中 に 存 在 し な い こ と 、 好 ま し く は 8を 超
え る 炭 素 原 子 を 有 す る 置 換 基 が 存 在 し な い こ と 、 特 に 好 ま し く は 6を 超 え る 炭 素 原 子 を 有
す る 置 換 基 が 存 在 し な い こ と が 望 ま し い 。 非 芳 香 族 炭 素 原 子 は 、 例 え ば R 1 の 説 明 に あ る よ
う に 、 適 切 な 直 鎖 、 分 岐 鎖 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 ま た は ア ル コ キ シ 鎖 の 中 に 存 在 す る
。
【 ０ ０ ２ ４ 】
X＝ C-Hま た は C-R 1 で あ る 本 発 明 の ポ リ マ ー が 好 ま し い 。 ま た 、 記 号 Zが 一 重 化 学 結 合 を 表
す 本 発 明 の ポ リ マ ー が 好 ま し い 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
更 に 、 本 発 明 に よ れ ば 、
R 1 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か 又 は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の H原 子
が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 、 分 岐 鎖 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ
鎖 、 ま た は 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー
ル 基 も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー が 好 ま し い 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
更 に 、 本 発 明 に よ れ ば 、
R 1 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 8の 炭 素 原 子 を 有 す る 直 鎖 も し く は 分
岐 鎖 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ 鎖 、 ま た は 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 1以 上 の 非 芳
香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ た ア リ ー ル 基 で あ り ；
ｎ は 、 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1ま た は 2で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー が 好 ま し い
。
【 ０ ０ ２ ７ 】
更 に 、 本 発 明 に よ れ ば 、
R 2 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の H原
子 が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 も し く は 分 岐 鎖 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ 鎖 、
6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 も し く は CN置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル
基 も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ り ；
o、 mは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 0ま た は 1で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ
マ ー が 好 ま し い 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
更 に 、 本 発 明 に よ れ ば 、
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R 2 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 8の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の H原
子 が フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ い 直 鎖 も し く は 分 岐 鎖 の ア ル キ ル 鎖 も し く は ア ル コ キ シ 鎖 、
ま た は 6～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル 基
で あ り ；
o、 mは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 0ま た は 1で あ り 、 当 該 ポ リ マ ー 中 に 存
在 す る 式 （ I） お よ び 式 （ II） の 全 て の 反 復 単 位 の 少 な く と も 50％ 、 好 ま し く は 少 な く と
も 70％ 、 特 に 好 ま し く は 少 な く と も 90％ に つ い て 、 oお よ び mが 0で あ る こ と を 特 徴 と す る
ポ リ マ ー が 特 に 好 ま し い 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
更 に 、 本 発 明 に よ れ ば 、
R 3 、 R 4 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 1～ 10の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 非 隣 接 炭 素 原 子 が Oで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の H原 子 も フ ッ 素 で 置 換 さ れ て も よ
い 直 鎖 、 分 岐 鎖 、 も し く は 環 状 の ア ル キ ル 鎖 、 ま た は 5～ 40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 炭 素 原 子 が O、 Sま た は Nで 置 換 さ れ て も よ く 、 ま た 一 以 上 の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て
も よ い ア リ ー ル 基 も し く は ア リ ー ル オ キ シ 基 で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー が 好 ま し い
。
【 ０ ０ ３ ０ 】
本 発 明 に よ れ ば 、
R 3 、 R 4 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル 基 で あ る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー が 特 に 好
ま し い 。
【 ０ ０ ３ １ 】
本 発 明 に よ れ ば 、
R 3 、 R 4 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 夫 々 が 6～ 14の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以 上
の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い ア リ ー ル 基 で あ り 、 ま た 置 換 基 R 3 、 R 4 は 式 （ II） の 単
位 上 で 相 互 に 異 な る こ と を 特 徴 と す る ポ リ マ ー が 特 に 非 常 に 好 ま し い 。 同 一 の ア リ ー ル 基
を 有 す る が 異 な る 基 R 1 を 有 し 、 ま た は こ れ ら を 異 な る 位 置 に 有 す る 置 換 基 は 、 本 発 明 の 目
的 に と っ て は 異 な る も の と み な さ れ る 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
こ の 後 者 の 好 ま し さ は 、 特 に 、 形 態 学 的 特 性 に 同 時 に 悪 影 響 を 及 ぼ す こ と な く 、 溶 解 度 特
性 の 非 常 な 改 善 を 導 く 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
本 発 明 の ポ リ マ ー は 、 そ れ 自 身 、 少 な く と も 二 つ の 異 な る 反 復 単 位 （ 式 （ I） お よ び 式 （ I
I） ） を 有 す る 共 重 合 体 で あ る 。 更 に 、 式 （ I） ま た は 式 （ II） の も の と は 異 な る 構 造 を 有
す る 異 な る 反 復 単 位 ヲ 更 に 有 す る す る ポ リ マ ー も 好 ま し い 。 こ の よ う な 更 な る 構 造 に つ い
て 以 下 で よ り 詳 細 に 説 明 す る 。 本 発 明 の 共 重 合 体 は 、 ラ ン ダ ム な 、 交 互 の 、 ま た は ブ ロ ッ
ク 構 造 を 有 す る こ と が で き 、 或 い は 、 こ れ ら 複 数 の 構 造 が 交 互 に 連 続 し た 配 列 を 有 す る こ
と が で き る 。 し か し 、 式 （ I） の 一 以 上 の 異 な る 構 造 お よ び 式 （ II） の 一 以 上 の 異 な る 構
造 を 含 ん で な る 本 発 明 に よ る 共 重 合 体 も ま た 好 ま し い 。 複 数 の 異 な る 構 造 要 素 を 使 用 す る
こ と は 、 溶 解 度 、 固 相 形 態 、 色 彩 等 の 調 節 を 可 能 に す る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
式 （ I） お よ び 式 （ II） の 構 造 要 素 に 加 え て 更 な る 構 造 要 素 を 含 ん で な る 好 ま し い 共 重 合
体 は 、 少 な く と も 一 つ の 更 な る 構 造 要 素 が 電 荷 輸 送 特 性 を 有 す る も の で あ る 。 本 特 許 出 願
の 目 的 に と っ て 、 以 下 の こ と が こ の よ う な 構 造 要 素 に 適 用 さ れ る 。 即 ち 、 ホ モ ポ リ マ ー ま
た は ホ モ オ リ ゴ マ ー が こ れ ら 構 造 要 素 か ら 製 造 さ れ る な ら ば 、 少 な く と も 一 つ の 電 荷 キ ャ
リ ア （ 即 ち 、 電 子 ま た は ホ ー ル ） の 場 合 に 、 こ れ ら は 式 （ I） お よ び 式 （ II） の 構 造 要 素
だ け か ら な る 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー の 場 合 よ り も 高 い 電 荷 キ ャ リ ア 移 動 度 を 有 す る 。 こ の
電 荷 キ ャ リ ア 移 動 度 （ cm 2 /(V*s)で 測 定 さ れ る ） は 、 好 ま し く は 少 な く と も 10倍 、 特 に 好
ま し く は 少 な く と も 50倍 だ け 大 き い 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
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ホ ー ル 輸 送 特 性 を 有 す る 構 造 要 素 は 、 例 え ば 、 ト リ ア リ ー ル ア ミ ン 誘 導 体 、 ベ ン ジ ジ ン 誘
導 体 、 テ ト ラ ア リ ー レ ン － パ ラ － フ ェ ニ レ ン ジ ア ミ ン 誘 導 体 、 フ ェ ノ チ ア ジ ン 誘 導 体 、 フ
ェ ノ キ サ ジ ン 誘 導 体 、 ジ ヒ ド ロ フ ェ ナ ジ ン 誘 導 体 、 チ ア ン ト レ ン 誘 導 体 、 ベ ン ゾ -p-ジ オ
キ シ ン 誘 導 体 、 フ ェ ノ キ サ チ イ ン （ phenoxathiine） 誘 導 体 、 カ ル バ ゾ ー ル 誘 導 体 、 ア ズ
レ ン 誘 導 体 、 チ オ フ ェ ン 誘 導 体 、 ピ ロ ー ル 誘 導 体 、 フ ラ ン 誘 導 体 、 お よ び 更 に HOMO（ high
est occupied molecular orbital； 最 大 占 有 分 子 軌 道 ） を 有 す る 0-、 S-、 ま た は N-含 有 へ
テ ロ 環 で あ り 、 こ れ ら へ テ ロ 環 は 好 ま し く は 60 eV（ 真 空 レ ベ ル に 対 し て ） 未 満 、 特 に 好
ま し く は 5.5 eV未 満 の HOMOを 有 す る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
式 （ III） ～ 式 （ XIX） の 少 な く と も 一 つ の 構 造 単 位 を 更 に 含 ん で な る 本 発 明 に よ る ポ リ マ
ー が 好 ま し い 。 こ れ ら 構 造 要 素 の 比 率 は 、 少 な く と も 1％ 、 好 ま し く は 少 な く と も 5％ で あ
る 。 最 大 比 率 は 70％ 以 下 、 好 ま し く は 50％ 以 下 で あ る 。 こ れ ら の 構 造 単 位 も ま た 、 ラ ン ダ
ム に 、 交 互 に 、 ま た は ブ ロ ッ ク 様 式 で 当 該 ポ リ マ ー 中 に 組 込 む こ と が で き る 。
【 化 １ １ 】
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こ れ ら の 式 に お い て 、 記 号 R 1 ～ R 5 並 び に 指 数 nお よ び は 、 式 （ I） お よ び 式 （ II） で 定 義 し
た 通 り で あ り 、 更 な る 記 号 は 下 記 の 意 味 を 有 す る ：
Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 は 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 20～ 40の 炭 素 原 子 を 有 し 且 つ 一 以
上 の 非 芳 香 族 基 R 1 で 置 換 さ れ て も よ い 芳 香 族 ま た は ヘ テ ロ 芳 香 族 炭 化 水 素 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 は 、 好 ま し く は 、 6～ 20の 炭 素 原 子 を 有 す る 置 換 も し く は 非 置 換 の 芳 香 族 炭
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化 水 素 で あ り 、 特 に 好 ま し く は 適 切 な ベ ン ゼ ン 誘 導 体 、 ナ フ タ レ ン 誘 導 体 、 ア ン ト ラ セ ン
誘 導 体 、 ピ レ ン 誘 導 体 ま た は ペ リ レ ン 誘 導 体 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
こ れ ら 構 造 を 組 込 む 方 法 は 、 多 く の 場 合 に 直 接 決 定 さ れ る （ 例 え ば 、 式 （ III） ～ 式 （ V）
お よ び 式 （ XIII） ～ 式 （ XIX） 参 照 ） 。 他 の 構 造 の 場 合 、 本 発 明 に よ る 夫 々 の 場 合 に 複 数
の 可 能 性 が 存 在 す る 。 し か し 、 こ れ ら も ま た 好 ま し い 組 込 み 形 式 を 有 す る 。 N-含 有 三 環 式
へ テ ロ 環 （ 式 （ VI） ～ 式 （ VIII） の 場 合 ） の 場 合 、 夫 々 の 場 合 に 、 窒 素 に 対 し て パ ラ 位 に
あ る 炭 素 原 子 を 介 し て の 結 合 （ 即 ち 、 フ ェ ノ チ ア ジ ン お よ び フ ェ ノ キ サ ジ ン 誘 導 体 の 場 合
は 3,7-位 、 ジ ヒ ド ロ フ ェ ナ ジ ン 誘 導 体 の 場 合 は 2,7-位 ま た は 3,7-位 ） が 好 ま し い 。 類 似 の
状 況 が 、 カ ル バ ゾ ー ル 誘 導 体 （ 式 （ XII） ） に も 適 用 さ れ る 。 他 方 O-お よ び ／ ま た は S-含
有 の 三 環 系 （ 式 （ IX） ～ 式 （ XI） ） の 場 合 、 ヘ テ ロ 原 子 に 対 し て オ ル ト 位 お よ び パ ラ 位 の
両 方 が 好 ま し い 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
式 （ III） 、 式 （ IV） お よ び 式 （ V） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば W098/0
6773に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ VI） 、 式 （ VII） お よ び 式
（ VIII） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば M. Jovanovic et al., J. Org. C
hem. 1984, 49, 1905、 お よ び H. J. Shine et al., J. Org. Chem. 1979, 44, 3310に 記
載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ IX） お よ び 式 （ X） の 構 造 単 位 を 組
込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば J. Lovell et aI., Tetrahedron 1996, 52, 4745、 US-A- 
4,505,841お よ び そ の 中 に 引 用 さ れ た 参 照 文 献 に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と
が で き る 。 式 （ XI） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 A. D. Kuntsevich e
t aI., Zh. Obshch. Khim. 1994, 64, 1722、 お よ び A. D. Kuntsevich et al., Dokl. Ak
ad. Nauk 1993, 332, 461に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XII）
の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の 広 範 な ハ ロ ゲ ン 化 さ れ た モ ノ マ ー が 文 献 か ら 公 知 で あ り 、 そ の
い く つ か は 商 業 的 に も 入 手 可 能 で あ る 。 全 て の 可 能 な 方 法 を 列 記 す る こ と は 、 本 特 許 出 願
に お い て は 不 要 で あ ろ う 。 式 （ XIII） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば  R. 
H. Mitchell et al., Org. Prep. Proced. Int.. 1997, 29, 715に 記 載 さ れ て い る よ う に
し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XIV） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の 広 範 な ハ ロ ゲ ン 化 さ れ
た モ ノ マ ー が 文 献 か ら 公 知 で あ り 、 そ の い く つ か は 商 業 的 に も 入 手 可 能 で あ る 。 全 て の 可
能 な 方 法 を 列 挙 す る こ と は 、 本 特 許 出 願 に お い て は 不 要 で あ ろ う 。 式 （ XV） の 構 造 単 位 を
組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 H. M. Gilow et al., J. Org. Chem. 1981, 46, 2221
 and G. A. Cordell, J. Org. Chem. 1975, 40, 3161に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す
る こ と が で き る 。 式 （ XVI） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 M. A. Keegs
tra et al., Synth. Commun. 1990, 20, 3371、 お よ び R. Sornay et al., Bull. Soc. Ch
im. Fr. 1971, 3, 990に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き 、 ま た そ の い く つ
か は 商 業 的 に も 入 手 可 能 で あ る 。 式 （ XVII） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め に 適 し た 幾 つ か の モ
ノ マ ー は 、 商 業 的 に 入 手 可 能 で あ る 。 式 （ XVIII） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は
、 例 え ば JP 63-250385に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XIX） の
構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば M. El Borai et aI., Pol. J. Chem. 1981, 
55, 1659に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き 、 ま た そ の 幾 つ か は 商 業 的 に も
入 手 可 能 で あ る 。 ポ リ マ ー 中 に 式 （ III） ～ 式 （ XIX） の 構 造 を 形 成 す る モ ノ マ ー を 合 成 す
る た め に こ こ に 引 用 し た 参 考 文 献 は 、 主 に ハ ロ ゲ ン 誘 導 体 、 好 ま し く は 臭 素 誘 導 体 の 合 成
を 記 載 し て い る 。 当 業 者 は 、 こ れ ら か ら 、 例 え ば ホ ウ 酸 誘 導 体 ま た は ス タ ン ネ ー ト を 容 易
に 調 製 す る こ と が で き る 。 こ れ は 、 例 え ば メ タ レ ー シ ョ ン （ 例 え ば Mg（ グ リ ニ ャ ー ル 反 応
） ま た は Li（ 例 え ば BuLiに よ り ） で の ） 、 お よ び そ の 後 の 適 切 な ホ ウ 素 誘 導 体 ま た は 錫 誘
導 体 、 例 え ば ホ ウ 酸 ト リ ア ル キ ル ま た は ハ ロ ゲ ン 化 ト リ ア ル キ ル 錫 と の 反 応 に よ っ て 達 成
す る こ と が で き る 。 し か し 、 当 然 な が ら 、 遷 移 金 属 触 媒 の 存 在 下 で の ジ ボ ラ ン 類 と の 反 応
に よ っ て 、 対 応 す る 臭 化 物 か ら ホ ウ 酸 誘 導 体 を 製 造 す る こ と も 可 能 で あ る 。 多 く の 更 な る
方 法 が 文 献 か ら 公 知 で あ り 、 当 然 な が ら 、 当 業 者 は こ れ ら を 使 用 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
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電 子 輸 送 特 性 を 有 す る 構 造 要 素 は 、 例 え ば 、 ピ リ ジ ン 誘 導 体 、 ピ リ ミ ジ ン 誘 導 体 、 ピ リ ダ
ジ ン 誘 導 体 、 ピ ラ ジ ン 誘 導 体 、 オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 誘 導 体 、 キ ノ リ ン 誘 導 体 、 キ ノ キ サ リ ン
誘 導 体 、 フ ェ ナ ジ ン 誘 導 体 、 お よ び 低 LUMO（ LUMO＝ 最 低 非 占 有 分 子 軌 道 ） を 有 す る 更 な る
0-、 S-ま た は N-含 有 へ テ ロ 環 で あ る ； こ れ ら の ヘ テ ロ 環 は 、 好 ま し く は 2.7 eV超 （ 真 空 レ
ベ ル に 対 し て ） 、 特 に 好 ま し く は 3.0 eV超 の LUMOを 有 す る 。
【 ０ ０ ４ １ 】
本 発 明 に よ れ ば 、 更 に 式 （ XX） ～ 式 （ XXX） の 少 な く と も 一 つ の 構 造 単 位 を 含 ん で な る ポ
リ マ ー が 好 ま し い 。 こ れ ら 構 造 要 素 の 比 率 は 、 少 な く と も 1％ 、 好 ま し く は 少 な く と も 5％
で あ る 。 最 大 比 率 は 70％ 以 下 、 好 ま し く は 50％ 以 下 で あ る 。 こ れ ら の 構 造 要 素 も ま た 、 ラ
ン ダ ム 様 式 、 交 互 様 式 、 ま た は ブ ロ ッ ク 様 式 で 当 該 ポ リ マ ー 中 に 組 込 む こ と が で き る 。
【 化 １ ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ れ ら の 式 に お い て 、 記 号 R 1 並 び に 指 数 nお よ び mは 、 式 （ I） お よ び 式 （ II） で 定 義 し た
通 り で あ り 、 ま た
pは 、 0、 1ま た は 2で あ り 、 好 ま し く は 0ま た は 1で あ る 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
こ れ ら 構 造 を 組 込 む 方 法 は 、 多 く の 場 合 に 直 接 決 定 さ れ る （ 例 え ば 、 式 （ XXIV） 、 式 （ XX
IX） お よ び 式 （ XXX） 参 照 ） 。 他 の 構 造 の 場 合 は 、 本 発 明 に 従 う 夫 々 の 場 合 に 複 数 の 可 能
性 が 存 在 す る 。 し か し 、 こ れ ら を 組 込 む 好 ま し い 様 式 も 存 在 す る 。 即 ち 、 ピ リ ジ ン 誘 導 体

10

20

30

40

50

(19) JP 2004-536896 A 2004.12.9



の 場 合 は 、 2,5-ま た は 2,6-位 を 介 し て の 結 合 が 好 ま し い ； ピ ラ ジ ン お よ び ピ リ ミ ジ ン 誘 導
体 の 場 合 は 、 2,5-位 を 介 し て の 結 合 が 好 ま し く 、 ま た ピ リ ダ ジ ン 誘 導 体 の 場 合 は 、 3,6-位
を 介 し て の 結 合 が 好 ま し い 。 二 環 系 の ヘ テ ロ 環 の 場 合 、 多 く の 結 合 が 一 般 に 可 能 で 且 つ 好
ま し い 。 し か し 、 キ ノ キ サ リ ン の 場 合 は 明 ら か に 、 5,8-位 を 介 し て の 結 合 が 好 ま し い 。 フ
ェ ナ ジ ン の 場 合 は 、 示 さ れ る よ う に 、 二 つ の 外 側 の 環 を 介 し て 結 合 が 生 じ 、 ま た は 一 つ の
環 に お い て の み 組 込 み が 生 じ る の が 好 ま し い か も し れ な い 。 従 っ て 、 好 ま し い 位 置 は 、 1,
4-、 2,3-、 2,7- ま た は 3,7-の 炭 素 原 子 で の 組 み 込 み で あ る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
ピ リ ジ ン 誘 導 体 （ XX） の 化 学 は 非 常 に 広 範 に 研 究 さ れ て き た 。 従 っ て 、 2,5-お よ び 2,6-ジ
ハ ロ ピ リ ジ ン 類 の 調 製 も 同 様 に 知 ら れ て い る 。 こ こ で は 、 ヘ テ ロ 環 の 化 学 に 関 す る 非 常 に
多 く の 標 準 的 な 研 究 を 挙 げ る こ と が で き る 。 更 に 、 こ れ ら 化 合 物 の 多 く は 商 業 的 に 入 手 す
る こ と も 可 能 で あ る 。 式 （ XXI） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 Arantz 
et al., J. Chem. Soc. C 1971, 1889に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る
。 式 （ XXII） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 Pedrali et al., J. Org. 
Synth. 1958, 23, 778に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XXIII）
の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 Ellingson et al., J. Am. Chem. Soc. 
1949, 71, 2798に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XXIV） の 構 造 単
位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 Stolle et al., J. Prakt. Chem. 1904, 69, 480
に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XXV） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め
の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 Metzger, Chem. Ber. 1884, 17, 187、 お よ び A I. Tochilkin et
 al., Chem. Heterocycl. Compd. (Engi. Transl) 1988, 892に 記 載 さ れ て い る よ う に し
て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XXVI） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 Ca
lhane et al., J. Am. Chem. Soc. 1899, 22,457、 お よ び T. Yamamoto et al., J. Am. C
hem. Soc. 1996, 118, 3930に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XXV
II） お よ び 式 （ XXVIII） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 L. Homer et al
., J. Liebigs Ann. Chem., 1955, 597, 1、 お よ び P. R. Buckland et aI., J. Chem. Re
s. Miniprint 1981, 12,4201に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 式 （ XX
IX） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 K. Pilgram et al., J. Heterocycl
. Chem. 1970, 7, 629,お よ び WO 00/55927に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で
き る 。 式 （ XXX） の 構 造 単 位 を 組 込 む た め の モ ノ マ ー は 、 例 え ば 、 Hammick et aI., J. Ch
em. Soc. 1931, 3308, お よ び K. Pilgram et aI., J. Heterocycl. Chem. 1974, 11, 813
に 記 載 さ れ て い る よ う に し て 合 成 す る こ と が で き る 。 当 該 ポ リ マ ー 中 に 式 （ XX） ～ 式 （ XX
X） の 構 造 を 形 成 す る モ ノ マ ー を 合 成 す る た め に こ こ で 引 用 し た 参 照 文 献 も ま た 、 主 に ハ
ロ ゲ ン 誘 導 体 、 好 ま し く は 臭 素 誘 導 体 を 記 載 し て い る 。 当 業 者 は 、 ホ ー ル 移 動 度 を 増 加 さ
せ る 単 位 に つ い て 上 記 で 説 明 し た の と 同 様 、 こ れ ら の 更 な る 変 換 を 行 な っ て 、 例 え ば ホ ウ
酸 誘 導 体 ま た は ス タ ン ネ ー ト を 製 造 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
本 発 明 に 従 え ば 、 ホ ー ル 移 動 度 を 増 大 さ せ る 単 位 お よ び 電 子 移 動 度 を 増 大 さ せ る 単 位 の 両
方 が 存 在 す る ポ リ マ ー も ま た 好 ま し い 。 従 っ て 、 特 に 好 ま し い の は 、 式 （ XX） ～ 式 （ XXX
） の 一 以 上 の 構 造 と 共 に 、 式 （ III） ～ 式 （ XIX） の 一 以 上 の 構 造 を 含 ん で な る 本 発 明 に よ
る ポ リ マ ー で あ る 。 上 記 で 述 べ た 夫 々 の 比 率 に 対 す る 限 定 は 、 こ こ で も 継 続 し て 適 用 さ れ
る 。 本 発 明 の ポ リ マ ー は 、 例 え ば 式 （ XXXI） ～ 式 （ XXXXV） に お け る 場 合 の よ う に 、 ホ ー
ル 移 動 度 を 増 大 す る 構 造 お よ び 電 子 移 動 度 を 増 大 す る 構 造 が 直 接 連 続 し て 、 ま た は 交 互 に
存 在 す る 単 位 を 含 む の が 特 に 好 ま し い 可 能 性 が あ る 。
【 化 １ ３ 】
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【 化 １ ４ 】
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式 （ XXI） ～ 式 （ XXXXV） の モ ノ マ ー は 、 適 切 な 前 駆 体 の 組 合 せ に よ り 、 式 （ III） ～ 式 （ X
XX） に つ い て 示 し た 方 法 を 用 い て 合 成 す る こ と が で き る 。 こ れ ら 合 成 の う ち 少 な く と も 幾
つ か の 例 は 、 上 記 で 述 べ た 特 許 出 願 WO 00/46321、 お よ び WO 00/55927に 記 載 さ れ て い る こ
と に 留 意 さ れ た い 。 更 に 、 こ の 種 の 構 造 は 、 例 え ば H. A. M. Mullekom et al., Chem. Eu
r. J., 1998, 4, 1235に も 報 告 さ れ て い る 。 ま た 、 式 （ XXXI） ～ 式 （ XXXXV） の 構 造 は 全
く 本 発 明 の 範 囲 を 限 定 す る も の で は な く 、 当 然 な が ら 、 当 業 者 は 上 記 構 造 （ III） ～ （ XIX
） お よ び （ XX） ～ （ XXX） の 適 切 な 組 合 せ を 容 易 に 合 成 し て 、 こ れ ら を 本 発 明 の ポ リ マ ー
中 に 組 込 む こ と が で き る こ と を 指 摘 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
ま た 、 式 （ I） お よ び 式 （ II） の 構 造 要 素 に 加 え て 更 に 追 加 の 構 造 要 素 を 含 有 す る 好 ま し
い 共 重 合 体 に は 、 上 記 の グ ル ー プ に 入 ら な い 構 造 、 即 ち 、 電 荷 キ ャ リ ア 移 動 度 に 対 し て 影
響 し な い か 、 ま た は 僅 か し か 影 響 し な い よ う な 、 少 な く と も 一 つ の 追 加 の 芳 香 族 ま た は 他
の 共 役 構 造 を 含 む も の も 含 ま れ る 。 こ の よ う な 構 造 要 素 は 、 得 ら れ る ポ リ マ ー の 形 態 に 影
響 す る 可 能 性 が あ り 、 ま た 、 特 に 得 ら れ る ポ リ マ ー の 発 光 の 色 に 影 響 す る こ と が で き る 。
6～ 40の 炭 素 原 子 を 有 す る 芳 香 族 構 造 、 ま た は 夫 々 が ス チ ル ベ ン も し く は ビ ス ス チ リ ル ア
リ ー レ ン 誘 導 体 が 好 ま し く 、 こ れ ら は そ れ ぞ れ 一 以 上 の R 1 で 置 換 さ れ て も よ い 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
1,4-フ ェ ニ レ ン 、 1,4-ナ フ チ レ ン 、 1,4-も し く は 9,10-ア ン ト ラ セ ニ レ ン 、 1,6-も し く は 2
,7-も し く は 4,9-ピ レ ン 、 3,9-も し く は 3,10-ペ リ レ ン 、 2,7-も し く は 3,6-フ ェ ナ ン ト レ ン
、 4,4’ -ビ フ ェ ニ レ ン 、 4,4” -タ ー フ ェ ニ レ ン 、 4,4’ -ビ -l,1’ -ナ フ チ レ ン 、 4,4’ -ス
チ ル ベ ン 、 ま た は 4,4” -ビ ス ス チ リ ル ア リ ー レ ン 誘 導 体 が 特 に 好 ま し い 。 こ の 種 の 多 く の
構 造 が 文 献 中 で 知 ら れ て お り 、 そ れ ら の 殆 ど は 商 業 的 に も 入 手 可 能 で あ る 。 こ の 合 成 の 全
て の 可 能 な 変 形 例 を 列 記 す る こ と は 、 本 特 許 出 願 に お い て は 不 要 で あ ろ う 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
式 （ I） お よ び 式 （ II） に 加 え て 更 に 追 加 の 構 造 要 素 を 含 ん で な る 好 ま し い 共 重 合 体 に は
、 有 機 金 属 錯 体 が 主 鎖 の 中 に 組 込 ま れ た も の が 含 ま れ る 。 こ の 場 合 に 特 に 好 ま し い の は ｄ
遷 移 金 属 の 錯 体 で あ り 、 特 に 好 ま し い の は 鉄 、 コ バ ル ト お よ び ニ ッ ケ ル 三 つ 組 み 元 素 の よ
り 高 次 の 金 属 の ｄ 遷 移 金 属 錯 体 、 即 ち 、 ル テ ニ ウ ム 、 オ ス ミ ウ ム 、 ロ ジ ウ ム 、 イ リ ジ ウ ム
、 パ ラ ジ ウ ム お よ び 白 金 の 錯 体 で あ る 。 こ の よ う な 錯 体 は 、 励 起 三 重 項 状 態 か ら の 光 を 放
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出 で き る こ と が 多 く 、 こ れ は 屡 々 エ ネ ル ギ ー 効 率 を 増 大 さ せ る 。 低 分 子 量 OLEDに お け る こ
の よ う な 錯 体 の 使 用 は 、 例 え ば 、 M. A. Baldo, S. Lamansky, P. E. Burrows, M. E. Tho
mpson, S. R. Forrest, Applied Physics Letters, 1999, 75, 4-6に 記 載 さ れ て い る 。 こ
れ ま で 、 ポ リ マ ー 中 へ の こ れ ら 化 合 物 の 取 り 込 み に つ い て は 報 告 さ れ て い な い 。 未 公 開 の
特 許 出 願 DE 10109027.7に は 、 適 切 な モ ノ マ ー が 記 載 さ れ て い る 。 こ の よ う な 構 造 要 素 も
ま た 、 得 ら れ た ポ リ マ ー の 形 態 、 特 に 発 光 の 色 お よ び エ ネ ル ギ ー 効 率 に 対 し て 影 響 を 及 ぼ
す こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
本 発 明 の ポ リ マ ー 中 に 組 込 む こ と が で き る 特 に 好 ま し い 錯 体 の 例 は 、 式 （ XXXXVI） ～ 式 （
XXXXIX） の 化 合 物 で あ る 。
【 化 １ ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
こ れ ら の 式 に お い て 、 記 号 R 1 お よ び R 3  な ら び に 指 標 mお よ び nは 、 式 （ I） お よ び 式 （ II）
に つ い て 定 義 し た 通 り で あ り ； ま た
Mは 、 Rhま た は Irで あ り 、
XXは 、 ポ リ マ ー 中 の 結 合 点 に 対 応 し 、
YYは 、 出 現 す る 毎 に 同 一 か ま た は 異 な り 、 O、 Sま た は Seで あ る 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
こ の よ う な モ ノ マ ー の 調 製 は 、 上 記 の 未 公 開 の 特 許 出 願 DE 10109027.7基 記 載 さ れ て お り
、 こ の 出 願 の 内 容 は 本 発 明 の 開 示 の 一 部 と し て 援 用 す る 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
次 い で 、 一 般 に は 、 少 な く と も 一 つ が 後 で 式 （ I） の 構 造 を 形 成 し 、 更 に 少 な く と も 一 つ
の モ ノ マ ー が 式 （ II） の 構 造 を 形 成 す る よ う な 二 以 上 の モ ノ マ ー の 重 合 に よ っ て 、 本 発 明
の ポ リ マ ー が 製 造 さ れ る 。 原 理 的 に は 、 こ の 目 的 に 適 し た 比 較 的 多 数 の 異 な る 重 合 反 応 が
存 在 す る が 、 以 下 に 記 載 す る タ イ プ は 特 に 有 用 で あ る こ と が 分 っ て い る 。 原 理 的 に 、 こ れ
ら タ イ プ の 全 て の 反 応 が Ｃ － Ｃ 結 合 を 形 成 す る ：
（ Ａ ） SUZUKI法 に よ る 重 合 ： こ こ で は 、 ジ ハ ロ ゲ ン 化 物 お よ び ビ ス ホ ウ 酸 、 も し く は 適 切
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な 誘 導 体 、 ま た は 対 応 す る モ ノ ハ ロ ゲ ン 化 物 -モ ノ ホ ウ 酸 誘 導 体 が モ ノ マ ー と し て 使 用 さ
れ 、 パ ラ ジ ウ ム 触 媒 お よ び 溶 媒 の 存 在 下 に 塩 基 性 条 件 で カ ッ プ リ ン グ さ れ る 。 共 役 ポ リ マ
ー を 導 く こ の タ イ プ の 反 応 は 、 何 回 も 報 告 さ れ て き た 。 こ の よ う な 反 応 を 効 率 的 に 進 行 さ
せ て 、 高 分 子 量 ポ リ マ ー を 得 る た め の 一 連 の 提 案 が な さ れ て き た ； 中 で も 、 （ i） EP 707.
020、 （ ii） EP 842.208、 （ iii） EP 1.025.142、 （ iv） WO 00/53656、 お よ び （ v） こ れ ら
の 中 に 引 用 さ れ た 参 考 文 献 で あ る 。 こ れ ら の 対 応 す る 説 明 は 、 本 特 許 出 願 の 開 示 の 一 部 と
し て 本 願 に 援 用 さ れ る 。
【 ０ ０ ５ １ 】
（ Ｂ ） YAMAMOTO法 に よ り 重 合 ： こ こ で は ジ ハ ロ ゲ ン 化 物 が モ ノ マ ー と し て 使 用 さ れ る 。 こ
れ ら は 溶 媒 、 ニ ッ ケ ル 化 合 物 、 塩 基 、 お よ び 望 ま し い と き に は 還 元 剤 、 お よ び 更 な る リ ガ
ン ド の 存 在 下 で 行 な わ れ る 。 共 役 ポ リ マ ー に 導 く こ の タ イ プ の 反 応 は 、 過 去 に 何 回 も 報 告
さ れ て き た 。 こ の よ う な 反 応 を 効 率 的 に 進 行 さ せ て 、 高 分 子 量 ポ リ マ ー を 得 る た め の 幾 つ
か の 提 案 が 存 在 し 、 こ れ ら は 就 中 、 以 下 の 文 献 中 に 記 載 さ れ て い る ： （ i） M. Ueda et al
., Macromolecules, 1991, 24, 2694、 （ ii） T. Yamamoto et at., Macromolecules 1992
, 25, 1214、 （ iii） T; Yamamoto et al., Synth. Met. 1995, 69, 529-31、 （ iv） T. Ya
mamoto et al., J. Organometallic Chem. 1992, 428, 223、 （ v） I. Colon et at., J. 
Poly. Sd.: Part A: Poly. Chem. 1990, 28, 367、 （ vi） T. Yamamoto et at., MacromoL
 Chem. Phys. 1997, 198, 341。 そ の 対 応 す る 説 明 を 、 本 特 許 出 願 の 開 示 の 一 部 と し て 本
願 に 援 用 す る 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
（ Ｃ ） STILLE法 に よ る 重 合 ： こ こ で 、 ジ ハ ロ ゲ ン 化 物 お よ び ビ ス タ ン ネ ー ト 、 ま た は 対 応
す る モ ノ ハ ロ ゲ ン 化 物 -モ ノ ス タ ン ネ ー ト が モ ノ マ ー と し て 使 用 さ れ 、 パ ラ ジ ウ ム 触 媒 お
よ び 溶 媒 の 存 在 下 に 塩 基 性 条 件 下 で 行 な わ れ る 。 共 役 ポ リ マ ー を 導 く こ の タ イ プ の 反 応 は
既 に 報 告 さ れ て い る 。 し か し 、 こ の 場 合 は 、 SUZUKIま た は YAMAMOTOの カ ッ プ リ ン グ の よ う
な 広 範 な 発 展 は 存 在 し な い 。 STILLEカ ッ プ リ ン グ に よ り 得 ら れ る 一 つ の 共 役 ポ リ マ ー は 、
例 え ば 、 W. Schorf et at., J. Opt. Soc. Am. B 1998, 15, 889に 記 載 さ れ て い る 。 STIL
LEの 可 能 性 お よ び 困 難 性 の 検 討 が 、 特 に V. Farina, V. Krishnamurthy, W. J. Scott (ed
itors) "The Stille Reaction" 1998, Verlag: Wiley, New York, N.Y.に 与 え ら れ て い る
。 そ の 対 応 す る 記 述 を 、 本 特 許 出 願 の 開 示 の 一 部 と し て 本 願 に 援 用 す る 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
重 合 （ ポ リ 濃 縮 ） が 行 な わ れ た 後 、 合 成 さ れ た ポ リ マ ー は 先 ず 反 応 媒 質 か ら 分 離 さ れ な け
れ ば な ら な い 。 こ れ は 、 一 般 に 非 溶 媒 中 で の 沈 殿 に よ っ て 達 成 さ れ る 。 低 分 子 量 の 有 機 不
純 物 含 量 お よ び イ オ ン 含 量 ま た は 他 の 無 機 不 純 物 含 量 が 、 PLEDに お け る 当 該 ポ リ マ ー の 使
用 特 性 に 対 し て 非 常 に 大 き な 影 響 を 有 す る の で 、 こ の 得 ら れ た ポ リ マ ー は 、 そ の 後 に 精 製
さ れ な け れ ば な ら な い 。 こ の よ う に 、 低 分 子 量 の 構 成 成 分 は 効 率 を 低 下 さ せ 、 ま た 動 作 寿
命 を 劇 的 に 悪 化 さ せ る 可 能 性 が あ る 。 無 機 不 純 物 の 存 在 は 類 似 の 効 果 を 有 す る 。 適 切 な 精
製 法 に は 析 出 法 が 含 ま れ 、 こ の 方 法 で は ポ リ マ ー を 溶 解 さ せ 、 非 溶 媒 中 で 何 回 も 析 出 さ せ
る 。 こ の よ う な 場 合 、 ポ リ マ ー 溶 液 を フ ィ ル タ に 通 し て 、 未 溶 解 成 分 （ 架 橋 し た ゲ ル 粒 子
） お よ び ダ ス ト 粒 子 を 除 去 す る の が 有 用 で あ る 。 更 な る 可 能 性 は 、 イ オ ン 交 換 樹 脂 を 使 用
し て イ オ ン 含 量 を 低 下 さ せ る こ と で あ る 。 こ こ で 、 例 え ば キ レ ー ト 化 リ ガ ン ド を 含 有 す る
水 溶 液 で ポ リ マ ー 溶 液 を 攪 拌 す る こ と も ま た 、 補 助 に な り 得 る 可 能 性 が あ る 。 ま た 、 こ の
場 合 に は 、 例 え ば 溶 媒 ／ 非 溶 媒 混 合 物 ま た は 超 臨 界 C0 2 を 用 い た 更 な る 有 機 も し く は 無 機
の 抽 出 プ ロ セ ス も 、 顕 著 な 改 善 を 与 え る 可 能 性 が あ る 。 .
こ の 方 法 で 得 ら れ る 新 規 な ポ リ マ ー は 、 次 い で 、 PLEDに お い て 使 用 す る こ と が で き る 。 一
般 に 、 こ れ は 次 の 一 般 的 方 法 を 使 用 し て 実 施 さ れ る が 、 該 方 法 は 、 当 然 な が ら 個 々 の 場 合
に 適 切 に 適 合 さ れ る ：
・ 基 板 （ 例 え ば ガ ラ ス 、 ま た は 特 別 に 処 理 さ れ た PETの よ う な プ ラ ス チ ッ ク ） を 、 透 明 な
ア ノ ー ド 材 料 （ 例 え ば イ ン ジ ウ ム 錫 酸 化 物 ： ITO） で コ ー テ ィ ン グ す る 。 そ の 後 、 該 ア ノ
ー ド を 加 工 し （ 例 え ば フ ォ ト リ ソ グ ラ フ ィ ー に よ り ） 、 所 望 の 用 途 に 適 す る よ う に 接 続 す
る 。 こ の 場 合 に は 、 全 く 複 雑 な プ ロ セ ス に よ り 、 可 能 で あ れ ば ア ク テ ィ ブ マ ト リ ッ ク ス ド
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ラ イ ブ を 作 成 す る よ う に 、 最 初 に 全 体 の 基 板 お よ び 適 切 な 回 路 を 製 造 す る こ と が 可 能 で あ
る 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
・ 次 い で 、 全 体 の 領 域 ま た は 活 性 （ ＝ ア ノ ー ド ） 部 位 だ け を 覆 っ て 、 導 電 性 ポ リ マ ー 、 例
え ば ド ー ピ ン グ さ れ た ポ リ チ オ フ ェ ン 、 ま た は ポ リ ア ニ リ ン 誘 導 体 が 一 般 に 適 用 さ れ る 。
発 光 ポ リ マ ー に つ い て 以 下 で 説 明 さ れ る プ ロ セ ス は 、 原 理 的 に 、 こ の 目 的 に 適 し て い る 。
こ の ポ リ マ ー 層 の 厚 さ は 広 い 範 囲 で 変 化 す る こ と が で き る が 、 実 際 的 な 応 用 に と っ て は 、
10～ 1000 nm、 好 ま し く は 20～ 500 nmの 範 囲 で あ ろ う 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
・ 適 用 に よ っ て は 、 次 い で 、 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー の 溶 液 が 塗 布 さ れ る 。 多 色 ま た は フ ル
カ ラ ー の デ ィ ス プ レ ー 素 子 に つ い て は 、 次 い で 適 切 な 色 を 生 じ る よ う に 、 複 数 の 異 な る 溶
液 が 種 々 の 領 域 に 塗 布 さ れ る 。 こ の 目 的 の た め に 、 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー は 、 先 ず 個 別 に
溶 媒 ま た は 溶 媒 混 合 物 中 に 溶 解 さ れ （ 二 以 上 の ポ リ マ ー の 混 合 物 を 使 用 す る こ と も 推 奨 で
き る ） 、 次 い で 濾 過 さ れ る 。 有 機 ポ リ マ ー 、 特 に PLEDに お け る 界 面 は 、 酸 素 ま た は 空 気 中
の 他 の 成 分 に 対 し て 極 度 に 感 受 性 を 有 す る の で 、 こ の 操 作 は 保 護 ガ ス の 下 で 行 な う こ と が
推 奨 さ れ る 。 適 切 な 溶 媒 は 、 ト ル エ ン 、 キ シ レ ン 、 ア ニ ソ ー ル 、 ク ロ ロ ベ ン ゼ ン の よ う な
芳 香 族 液 体 、 ま た は 環 状 エ ー テ ル （ 例 え ば ジ オ キ サ ン 、 メ チ ル ジ オ キ サ ン ） も し く は ア ミ
ド の よ う な 他 の 溶 媒 、 例 え ば NMPま た は DMF、 或 い は 未 公 開 の 特 許 出 願 DE 10111633.0に 記
載 さ れ て い る よ う な 溶 媒 混 合 物 で あ る 。 先 に コ ー テ ィ ン グ さ れ た 支 持 体 は 、 次 い で 、 例 え
ば ス ピ ン コ ー テ ィ ン グ 法 ま た は ド ク タ ー ブ レ ー ド 技 術 に よ り 全 体 に 亘 っ て 、 ま た は イ ン ク
ジ ェ ッ ト 印 刷 、 オ フ セ ッ ト 印 刷 、 ス ク リ ー ン 印 刷 、 グ ラ ビ ア 印 刷 等 の よ う な 印 刷 法 に よ り
パ タ ー ン 化 さ れ た 方 法 で 、 こ れ ら の 溶 液 を 用 い て コ ー ト す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
・ 望 ま し い と き は 、 発 光 ポ リ マ ー に つ い て 説 明 さ れ て い る 方 法 を 用 い て 、 例 え ば 気 相 成 長
ま た は 溶 液 か ら 、 こ れ ら の ポ リ マ ー 層 に 電 子 注 入 材 料 を 適 用 す る こ と が で き る 。 使 用 す る
電 子 注 入 材 料 は 、 例 え ば 、 ト リ ア リ ー ル ボ ラ ン 化 合 物 ま た は ア ル ミ ニ ウ ム ・ ト リ ス ヒ ド ロ
キ シ キ ノ リ ネ ー ト （ A1q 3 ） の よ う な 低 分 子 量 化 合 物 、 ま た は ポ リ ピ リ ジ ン 誘 導 体 な ど の よ
う な 適 切 な ポ リ マ ー で あ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
・ ま た 、 適 切 な ド ー ピ ン グ に よ っ て 、 発 光 ポ リ マ ー の 薄 層 を 電 子 注 入 層 に 変 換 す る こ と も
可 能 で あ る 。
【 ０ ０ ５ ８ 】
・ 続 い て 、 気 相 成 長 に よ り カ ソ ー ド が 適 用 さ れ る 。 こ れ は 、 一 般 に は 真 空 プ ロ セ ス に よ っ
て 行 な わ れ 、 例 え ば 、 熱 気 相 成 長 ま た は プ ラ ズ マ ス プ レ ー （ ス パ ッ タ リ ン グ ） に よ っ て 行
な う こ と が で き る 。 該 カ ソ ー ド は 、 全 体 の 領 域 に 亘 っ て 適 用 す る こ と が で き 、 ま た は マ ス
ク を 使 用 し て 指 示 さ れ た 形 態 で 適 用 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ ９ 】
小 さ い 仕 事 関 数 を 有 す る 金 属 、 例 え ば ア ル カ リ 金 属 、 ア ル カ リ 土 類 金 属 、 お よ び ｆ 遷 移 金
属 、 例 え ば Ca、 Mg、 Sr、 Ba、 Yb、 Smも し く は ア ル ミ ニ ウ ム ま た は 金 属 の 合 金 、 或 い は 種 々
の 金 属 か ら な る 多 層 構 造 が 、 一 般 に カ ソ ー ド と し て 使 用 さ れ る 。 多 層 構 造 の 場 合 に は 、 比
較 的 高 い 仕 事 関 数 を 有 す る 金 属 、 例 え ば Agを 同 時 に 使 用 す る こ と も 可 能 で あ る 。 非 常 に 薄
い 誘 電 体 層 （ 例 え ば LiF等 ） を 、 金 属 と 発 光 ポ リ マ ー ま た は 電 子 注 入 層 の 間 に 挿 入 す る こ
と も 好 ま し い 。 当 該 カ ソ ー ド は 、 一 般 に は 10～ 10000 nm、 好 ま し く は 20～ 1000 nmの 厚 さ
を 有 す る 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
・ こ の 方 法 で 製 造 さ れ た PLEDま た は デ ィ ス プ レ ー は 、 そ の 後 に 適 切 に 接 続 お よ び 封 止 さ れ
て 、 試 験 ま た は 使 用 に 供 さ れ る 。
【 ０ ０ ６ １ 】
上 記 で 述 べ た よ う に 、 本 発 明 の ポ リ マ ー は 、 こ の 方 法 で 製 造 さ れ た PLEDま た は デ ィ ス プ レ
ー に け る エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 材 料 と し て 特 に 有 用 で あ る 。
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【 ０ ０ ６ ２ 】
本 発 明 の 目 的 に と っ て 、 エ レ ク ト ロ ル ミ ネ ッ セ ン ス 材 料 と は 、 PLEDに お け る 活 性 層 と し て
使 用 で き る 材 料 で あ る 。 「 活 性 層 」 の 用 語 は 、 こ の 層 が 、 電 界 を 印 加 す る と 光 を 放 出 で き
る （ 発 光 層 で あ る ） こ と 、 お よ び ／ ま た は 正 電 荷 お よ び ／ ま た は 負 電 荷 の 注 入 お よ び ／ ま
た は 輸 送 を 改 善 す る こ と （ 電 荷 注 入 層 間 て ゃ A電 荷 輸 送 層 で あ る こ と ） を 意 味 す る 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
従 っ て 、 本 発 明 は ま た 、 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー の PLEDに お け る 使 用 、 特 に エ レ ク ト ロ ル ミ
ネ ッ セ ン ス 材 料 と し て の 使 用 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ ６ ４ 】
こ う し て 、 本 発 明 は 、 一 以 上 の 活 性 層 を 有 し 、 こ れ ら 活 性 層 の 少 な く と も 一 つ が 一 以 上 の
本 発 明 に よ る ポ リ マ ー を 含 ん で な る PLEDを 提 供 す る 。 該 活 性 層 は 、 例 え ば 、 発 光 層 お よ び
／ ま た は 輸 送 層 お よ び ／ ま た は 電 荷 注 入 層 で あ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
PLEDは 、 例 え ば 、 自 己 照 明 デ ィ ス プ レ ー 装 置 、 例 え ば 指 示 ラ ン プ 、 英 数 字 デ ィ ス プ レ ー 、
多 色 も し く は フ ル カ ラ ー デ ィ ス プ レ ー 、 サ イ ン と し て 、 ま た 光 電 子 カ プ ラ ー に お い て 使 用
さ れ る 。
【 ０ ０ ６ ６ 】
本 特 許 出 願 お よ び 以 下 の 実 施 例 に お い て は 、 本 発 明 に よ る ポ リ マ ー ま た は 本 発 明 に よ る ポ
リ マ ー 混 合 物 の 、 PLEDお よ び 対 応 す る デ ィ ス プ レ ー に お け る 使 用 が 特 に 取 り 扱 わ れ る 。 こ
の 説 明 の 限 定 に も か か わ ら ず 、 当 業 者 は 、 更 な る 発 明 的 ス テ ッ プ を 行 な う こ と な く 、 更 な
る 用 途 に お い て 本 発 明 の ポ リ マ ー を 他 の 電 子 装 置 に 利 用 す る こ と が で き 、 そ の う ち の 幾 つ
か の 応 用 と し て は 、 例 え ば 有 機 集 積 乖 離 （ O-IC） 、 有 機 電 界 効 果 ト ラ ン ジ ス タ （ OFET） 有
機 薄 膜 ト ラ ン ジ ス タ （ OTFT） 、 有 機 太 陽 電 池 （ O-SC） 、 ま た は 有 機 レ ー ザ ダ イ オ ー ド （ O-
レ ー ザ ） が 挙 げ ら れ る 。 以 下 の 実 施 例 に よ り 本 発 明 を 例 示 す る が 、 本 発 明 は こ れ ら 実 施 例
に よ っ て 限 定 さ れ な い 。
【 実 施 例 】
【 ０ ０ ６ ７ 】
＜ パ ー ト Ａ ＞ ： モ ノ マ ー の 合 成 ：
Ａ １ ： 式 (I)（ ス ピ ロ 化 合 物 ） 単 位 の た め の モ ノ マ ー
例 Ｍ １ ／ Ｍ ２ ： 2,7-ジ ブ ロ モ -2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル
オ レ ン 、 お よ び 2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン -2,7-ビ
ス ボ ロ ン 酸 の エ チ レ ン グ リ コ ー ル エ ス テ ル の 調 製
3,3',4,4'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ビ フ ェ ニ ー ル の 調 製
229.405g(696.6mmol)の 3,4-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )-1-ブ ロ モ ベ ン ゼ ン 、 215g(73.1m
mol)の 3,4-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ベ ン ゼ ン ボ ロ ン 酸 お よ び 202.1g(1.462mol)の K 2 CO

3 を 、 800mLの ト ル エ ン 中 に 懸 濁 さ せ 、 800mLの 水 お よ び 混 合 物 を N 2 を 用 い て １ 時 間 飽 和 さ
せ た 。 1.74g(1.505mmol)の Pd(PPh 3 ) 4 を 、 保 護 ガ ス 下 に て 連 続 的 に 添 加 し た 。 不 透 明 な わ
ず か に 黄 色 が か っ た 混 合 物 を 、 還 流 で 約 ７ 時 間 、 窒 素 下 で 勢 い よ く 撹 拌 し た 。 冷 却 後 、 有
機 層 を 500mLの １ ％ 濃 度 の NaCN溶 液 と 共 に 撹 拌 し た 。 相 が 分 離 し 、 有 機 層 を 水 で 洗 浄 し 、 N
a 2 SO 4 上 で 乾 燥 さ せ 、 回 転 蒸 発 器 で 蒸 発 さ せ た 。 こ れ に よ り 339g(679.7mmol， 98％ )の 薄 茶
色 の 油 状 物 を 得 、 こ れ は 1 H NMRに よ れ ば 97％ の 純 度 を 有 し 、 後 に 続 く 反 応 に 直 接 用 い ら れ
た 。
【 ０ ０ ６ ８ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 500MHz)： 7.05(s， 2H， H2/H2')； 7.04(d， 2H， H6/H6'， J＝ 8.5)； 6.91(d
， 2H， H5/H5'， J＝ 8.6)； 3.94-3.77(m， 8H， OCH 2 )； 1.98-1.82(m， 4H， H-C)； 1.68-1.58(
m， 4H， CH 2 )； 1.39-1.25(m， 4H， CH 2 )； 1.07-0.93(m， 24H， 8× CH 3 )。
【 ０ ０ ６ ９ 】
2-ブ ロ モ -4,5,3',4'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ビ フ ェ ニ ー ル の 調 製
339g(679.7)mmolの 3,3',4,4'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ビ フ ェ ニ ー ル を 800mLの 酢 酸
エ チ ル 中 に 溶 解 さ せ た 。 次 い で 、 120.98g(679.7mmol)の N-ブ ロ モ ス ク シ ン イ ミ ド を 固 体 で
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、 15分 に わ た り 保 護 ガ ス 下 に て 、 光 が 存 在 し な い 状 態 で ０ ～ ５ ℃ に ま で 冷 却 し な が ら 添 加
し た 。 こ の 懸 濁 物 を 保 護 ガ ス の ブ ラ ン ケ ッ ト 下 で ゆ っ く り と 室 温 に ま で 加 温 し 、 次 い で 、
室 温 で ４ 時 間 勢 い よ く 撹 拌 し た 。 500mLの 酢 酸 エ チ ル お よ び 300mLの 水 を 添 加 し 、 相 が 分 離
し 、 水 相 を 各 回 100mLの 酢 酸 エ チ ル を 用 い て ２ 回 抽 出 し た 。 合 体 し た 有 機 相 を 各 回 に 50mL
の 水 を 用 い て ２ 回 洗 浄 し 、 MgSO 4 上 で 乾 燥 さ せ た 。 得 ら れ た 油 状 物 を 、 ヘ キ サ ン の 助 け を
用 い て シ リ カ ゲ ル を 介 し て 濾 過 し た 。 溶 剤 を 除 去 し て 361.2g(625.3mmol， 92％ )の 2-ブ ロ
モ -4,5,3',4'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ビ フ ェ ニ ー ル を 無 色 の 油 状 物 で 得 た 。
【 ０ ０ ７ ０ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 500MHz)： 7.10(s， 1H， H6)； 6.93(d， 1H， H6'， J＝ 1.3Hz)； 6.88(s， 1H，
H3)； 6.87(d， 1H， H5'， J＝ 1.4Hz)； 6.38(s， 1H， H2')； 3.92-3.73(m， 8H， OCH 2 )； 1.98-
1.84(m， 4H， H-C)； 1.68-1.54(m， 4H， CH 2 )； 1.37-1.25(m， 4H， CH 2 )； 1.08-0.91(m， 24H
， 8× CH 3 )。
【 ０ ０ ７ １ 】
2,7-ジ ブ ロ モ -2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン （ Ｍ １ ）
の 調 製
360g(623.2mmol)の 2-ブ ロ モ -4,5,3',4'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ビ フ ェ ニ ー ル を 40
0mLの 蒸 留 THF中 に 溶 解 さ せ た 。 15.59g(641.89mmol， 1.03当 量 )の マ グ ネ シ ウ ム 屑 お よ び 少
量 の ヨ ウ 素 の 結 晶 を 、 反 応 槽 に N 2 下 で 配 置 し た 。 こ れ ら を 短 時 間 加 熱 し 、 THF中 の 出 発 物
質 の 総 量 の 10％ を 添 加 し た 。 反 応 が 開 始 し た の ち 、 残 り の 出 発 物 質 を 、 反 応 混 合 物 が 加 熱
さ れ ず に そ れ 自 身 で 還 流 す る よ う な 速 度 で 添 加 し た （ １ 時 間 ） 。 混 合 物 を さ ら に ２ 時 間 還
流 さ せ 、 さ ら に 100mLの 蒸 留 THFを 添 加 し た 。
【 ０ ０ ７ ２ 】
800mLの 蒸 留 THF中 の 210.64g(623.2mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ フ ル オ レ ン -9-オ ン の 懸 濁 物 を 、
０ ℃ に ま で 冷 却 し た 。 次 い で こ の 懸 濁 物 に 、 グ リ ニ ャ ー ル 溶 液 を ０ ～ ５ ℃ で 滴 下 添 加 し た
。 混 合 物 を 90分 連 続 的 に 還 流 さ せ た 。
【 ０ ０ ７ ３ 】
室 温 に ま で 冷 却 し た の ち 、 755mLの 氷 水 お よ び 41.7mLの HCl(37％ 濃 度 )の 混 合 物 を 、 反 応 混
合 物 に 添 加 し 、 全 混 合 物 を 30分 撹 拌 し た 。 有 機 相 を 、 最 初 に NaHCO 3 溶 液 (2× 30mL)、 次 い
で 水 (2× 100mL)で 洗 浄 し 、 硫 酸 ナ ト リ ウ ム 上 で 乾 燥 さ せ 、 回 転 蒸 発 器 で 蒸 発 さ せ た 。 こ れ
に よ り 530gの 薄 茶 色 の 油 状 物 を 得 、 こ れ を 直 ち に さ ら に 反 応 さ せ た 。
【 ０ ０ ７ ４ 】
油 状 物 を 1250mLの 酢 酸 お よ び 18.5mLの 濃 縮 し た 塩 酸 と 共 に に 混 合 し 、 窒 素 下 に て 沸 騰 す る
ま で 加 熱 し た 。 10分 後 、 200mLの 酢 酸 を 添 加 し た 。 ２ 時 間 後 、 混 合 物 を 室 温 に ま で 冷 却 し
、 沈 殿 し た 固 体 を 濾 過 除 去 し 、 最 初 に 200mLの 酢 酸 、 次 い で 200mLの 水 を 用 い て 洗 浄 し 、 減
圧 下 で 乾 燥 さ せ た 。 固 体 を メ タ ノ ー ル と 共 に 撹 拌 し 、 乾 燥 オ ー ブ ン に て 一 晩 40℃ で 乾 燥 さ
せ た 。 固 体 を 、 2-ブ タ ノ ン か ら ２ 回 再 結 晶 化 さ せ た 。 こ れ に よ り 329.7g(402.7mmol， 64％
)の 2,7-ジ ブ ロ モ -2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン を 無 色
の 固 体 で 得 、 こ れ は HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6× 75mm， 90％ メ タ ノ ー ル /10％ THF，
1mL/mm， Ｕ Ｖ 検 出  230-330nm)に よ れ ば ＞ 99.8％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ ０ ７ ５ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 400MHz)： 7.64(d， 2H， H4/5， J＝ 8.0Hz)； 7.47(dd， 2H， H3/6， J＝ 8.0， 1
.9Hz)； 7.19(d， 2H， H1/8， J＝ 1.5Hz)； 6.85(s， 2H， H4'/5')； 6.12(s， 2H， H1'/8')； 3.
97-3.83(m， 4H， 2× OCH 2 )； 3.58-3.45(m， 4H， 2× OCH 2 )； 2.02-1.89(m， 2H， H-C)； 1.80-
1.70(m， 2H， H-C)； 1.68-1.59(m， 2H， CH 2 )； 1.53-1.42(m， 2H， CH 2 )； 1.39-1.26(m， 2H
， CH 2 )； 1.22-1.10(m， 2H， CH 2 )； 1.08(d， 6H， 2× CH 3 ， J＝ 6.7Hz)； 0.95(φ t， 6H， 2× C
H 3 ， J＝ 7.4Hz)； 0.93(d， 6H， 2× CH 3 ， J＝ 6.9Hz)； 0.86(φ t， 6H， 2× CH 3 ， J＝ 7.4Hz)。
【 ０ ０ ７ ６ 】
2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン -2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 の エ
チ レ ン グ リ コ ー ル エ ス テ ル （ Ｍ ２ ） の 調 製
150g(183mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル
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オ レ ン を 500mLの 蒸 留 THF中 に 溶 解 さ せ た 。 11.2g(458mmol)の マ グ ネ シ ウ ム 屑 を ア ル ゴ ン 下
に て 少 量 の ヨ ウ 素 と 混 合 し 、 短 時 間 加 熱 し 、 ５ ％ の 出 発 物 質 溶 液 と 混 合 さ せ た 。 グ リ ニ ャ
ー ル 反 応 が 開 始 し た 後 、 溶 液 が そ れ 自 身 で 沸 騰 す る よ う な 速 度 で 残 量 を 滴 下 添 加 し た 。 添
加 が 完 了 し た 後 、 混 合 物 を ３ 時 間 還 流 さ せ 、 次 い で 室 温 に ま で 冷 却 し た 。
【 ０ ０ ７ ７ 】
47.6g(458mmol， 51.2mL)の ホ ウ 酸 ト リ メ チ ル を 300mLの THF中 に 溶 解 さ せ 、 こ の 溶 液 を 連 続
的 に － 78℃ に ま で 冷 却 し た 。 次 い で グ リ ニ ャ ー ル 溶 液 を 、 温 度 が － 60℃ を 超 え な い よ う な
速 度 で 滴 下 添 加 し た 。 こ の 懸 濁 物 を 一 晩 室 温 に ま で 加 温 し 、 250mLの 酢 酸 エ チ ル と 混 合 し
た 。 600gの 氷 水 お よ び 15mLの 濃 縮 し た H 2 S0 4  を 連 続 的 に 添 加 し 、 混 合 物 を １ 時 間 撹 拌 し た
。 水 相 を 300mLの 酢 酸 エ チ ル を 用 い て 抽 出 し 、 合 体 し た 有 機 相 を 飽 和 NaCl溶 液 で 洗 浄 し 、 N
a 2 SO 4 上 で 乾 燥 さ せ 、 減 圧 下 で 蒸 発 さ せ た 。
【 ０ ０ ７ ８ 】
固 体 を 600mLの ク ロ ロ ホ ル ム 中 に 溶 解 さ せ 、 31.7mL(563mmol)の エ チ レ ン グ リ コ ー ル お よ び
1.5mLの 濃 縮 し た H 2 S0 4  を 添 加 し 、 混 合 物 を 水 分 離 器 (water separator)を 用 い て 合 計 で 10
時 間 還 流 さ せ た 。 溶 剤 を 減 圧 下 で 除 去 し た 。 物 質 を 、 60mLの 水 お よ び 540mLの エ チ レ ン グ
リ コ ー ル の 混 合 物 中 に 懸 濁 さ せ 、 １ 時 間 撹 拌 し た 。
【 ０ ０ ７ ９ 】
混 合 物 を 濾 過 し 、 残 渣 を メ チ ル  t-ブ チ ル エ ー テ ル で 洗 浄 し た 。 物 質 を 500mLの メ チ ル  t-
ブ チ ル エ ー テ ル 中 に 懸 濁 さ せ 、 ３ 時 間 還 流 さ せ た 。 混 合 物 を 一 晩 静 置 し 、 固 体 を 濾 過 除 去
し 、 メ チ ル  t-ブ チ ル エ ー テ ル で 洗 浄 し た 。 固 体 を 500mLの メ チ ル  t-ブ チ ル エ ー テ ル 中 に
再 び 懸 濁 さ せ 、 ２ 時 間 還 流 さ せ た 。 混 合 物 を 一 晩 静 置 し 、 固 体 を 濾 過 除 去 し 、 メ チ ル  t-
ブ チ ル エ ー テ ル で 洗 浄 し た 。 減 圧 下 で 乾 燥 さ せ て 、 85.73g(107.1mmol， 58％ )の 2',3',6',
7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン -2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 の エ チ レ ン グ リ
コ ー ル エ ス テ ル を 白 色 の 固 体 で 得 、 こ れ は HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6× 75mm， 98％
ア セ ト ニ ト リ ル ／ 2％ エ チ レ ン グ リ コ ー ル ， 1mL/mm， UV検 出  230-330nm)に よ れ ば ＞ 99.8％
の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ ０ ８ ０ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 400MHz)： 7.56(d， 2H， H4/5， J＝ 7.4Hz)； 7.82(d， 2H， H3/6， J＝ 7.6Hz)
； 7.20(s， 2H， HI/8)； 7.17(s， 2H， H4'/5')； 6.07(br s， 2H， H1'/8')； 4.27(s， 8H， エ
チ レ ン グ リ コ ー ル )； 3.97-3.85(m， 4H， 2× OCH 2 )； 3.53-3.38(m， 4H， 2× OCH 2 )； 2.00-1.
89(m， 2H， C-H)； 1.92-1.60(m， 4H， C-H， CH 2 )； 1.48-1.38(m， 2H， CH 2 )； 1.35-1.27(m，
2H， CH 2 )； 1.17-1.07(m， 2H， CH 2 )； 1.07(d， 6H， 2× CH 3 ， J＝ 6.7Hz)； 0.97(t， 6H， 2× C
H 3 ， J＝ 7.5Hz)； 0.93(d， 6H， 2× CH 3 ， J＝ 6.7Hz)； 0.82(t， 6H， 2× CH 3 ， J＝ 7.4Hz)。
【 ０ ０ ８ １ 】
2,7-ジ ブ ロ モ -2',7'-ジ -tert-ブ チ ル ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン （ Ｍ ３ ） の 調 製
200g(579.1mmol)の 2-ブ ロ モ -4,4'-ジ -tert-ブ チ ル ビ フ ェ ニ ー ル （ こ の 化 合 物 の 調 製 は Org
. Prep. Proced. Int. 1983， 15， 271， お よ び J. Org. Chem. 1979， 44， 3037に 記 載 さ れ
て い る ） を 400mLの 蒸 留 THF中 に 溶 解 さ せ た 。 14.55g(598.5mmol)の マ グ ネ シ ウ ム 屑 及 び 少
量 の ヨ ウ 素 の 結 晶 を 反 応 槽 に 静 置 し た 。 こ れ ら を 短 時 間 加 熱 し 、 次 い で THF中 の 、 出 発 物
質 の 総 量 の ５ ％ を 添 加 し た 。 反 応 が 開 始 し た 後 、 反 応 混 合 物 が さ ら に 加 熱 さ れ ず に そ れ 自
体 で 還 流 す る 速 度 で 残 り を 添 加 し た （ １ 時 間 ） 。 次 い で 混 合 物 を ２ 時 間 還 流 さ せ 、 残 留 す
る マ グ ネ シ ウ ム か ら 液 体 を 注 ぎ 出 し た 。 こ の 溶 液 を 激 し く 撹 拌 し な が ら ０ ℃ に ま で 冷 却 し
、 １ Ｌ の THF中 の 195.75g(579.1mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ フ ル オ レ ン -9-オ ン の 懸 濁 物 を 40分 に
わ た り 滴 下 添 加 し た 。 氷 槽 を 取 り 外 し 、 次 い で 混 合 物 を 90分 還 流 さ せ た 。 反 応 混 合 物 を 18
00gの 氷 お よ び 45mLの 濃 縮 HCl中 に 注 ぎ 、 氷 が 溶 け る ま で 撹 拌 し た 。 有 機 相 を 、 各 回 に 飽 和
NaHCO 3  30mLを 用 い て ２ 回 、 次 い で 各 回 に 100mLの 水 を 用 い て ２ 回 洗 浄 し 、 硫 酸 ナ ト リ ウ ム
上 で 乾 燥 さ せ 、 蒸 発 さ せ た 。 こ れ に よ り 379gの 薄 茶 色 の 油 状 物 を 得 、 こ れ を さ ら に 直 接 反
応 に 用 い た 。 こ の 油 状 物 を 800mLの 酢 酸 お よ び 9.0mLの 濃 縮 塩 酸 と 共 に に 窒 素 下 に て 沸 騰 す
る ま で 加 熱 し た 。 ２ 時 間 後 混 合 物 を 冷 却 し 、 沈 殿 し た 固 体 を 濾 過 除 去 し 、 酢 酸 (200mL)お
よ び 水 (300mL)で 洗 浄 し た 。 固 体 を メ タ ノ ー ル と 共 に に 撹 拌 し 、 濾 過 除 去 し 、 乾 燥 さ せ た
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。 こ れ を 1,4-ジ オ キ サ ン か ら ２ 回 再 結 晶 化 さ せ た 。 120℃ で 減 圧 下 で 乾 燥 さ せ る こ と に よ
り 、 229g(390.5mmol， 67％ )の 2,7-ジ ブ ロ モ -2',7'-ジ -tert-ブ チ ル ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン を
無 色 の 固 体 で 得 、 こ れ は HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6× 75mm， 85％ メ タ ノ ー ル /10％ T
HF/5％ 水 ， 1mL/mm， UV検 出 290-320nm)に よ れ ば 、 ＞ 99.8％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ ０ ８ ２ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 400MHz)： 7.70(dd， 2H， H4/5， J＝ 8.1， 0.6Hz)； 7.67(d， 2H， H4'/5'， J
＝ 8.1Hz)； 7.48(dd， 2H， H3/H6， J＝ 8.3， 1.8Hz)； 7.41(dd， 2H， H3'/H6'， J＝ 8.1， 1.6H
z)； 6.83(d， 2H， H1/8， J＝ 1.6Hz)； 6.62(d， 2H， HI'/8'， J＝ 1.3Hz)； 1.18(s， 18H， t-
ブ チ ル )。
【 ０ ０ ８ ３ 】
2,7-ジ -t-ブ チ ル -2',7'-ジ (ト リ メ チ ル シ リ ル )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン の 調 製
50g(85.2mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -2',7'-ジ -t-ブ チ ル ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン を 450mLの 蒸 留 THE
中 に 溶 解 さ せ 、 溶 液 を － 78℃ に ま で 冷 却 し た 。 ヘ キ サ ン 中 の ブ チ ル リ チ ウ ム 2.5M溶 液 85.2
mL(213mmol)を ゆ っ く り と 滴 下 添 加 し た 。 こ の 温 度 で 混 合 物 を １ 時 間 撹 拌 し 、 次 い で 50mL
の 蒸 留 THF中 の 23.14g(213mmol， 27mL)の ク ロ ロ ト リ メ チ ル シ ラ ン の 溶 液 を 滴 下 添 加 し 、 混
合 物 を 一 晩 室 温 に ま で 加 温 し た 。 反 応 溶 液 を 400mLの 氷 水 お よ び 7mLの 濃 縮 し た 塩 酸 中 に 注
ぎ 、 水 相 を 30mLの 酢 酸 エ チ ル を 用 い て 抽 出 し た 。 合 体 し た 有 機 相 を 100mLの 酢 酸 エ チ ル と
混 合 さ せ 、 各 回 に 100mLの NaHCO 3 溶 液 を 用 い て ３ 回 洗 浄 し た 。 有 機 相 を MgSO 4 上 で 乾 燥 さ せ
、 溶 剤 を 除 去 し 、 残 渣 (61.12g)を 酢 酸 エ チ ル か ら 再 結 晶 化 さ せ た 。 こ れ に よ り 41.82g(73.
0mmol， 86％ )の 2,7-ジ -t-ブ チ ル -2',7'-ビ ス (ト リ メ チ ル シ リ ル )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン を 無
色 の 固 体 で 得 、 こ れ は 1 H NMRに よ れ ば ＞ 99％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ ０ ８ ４ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 400MHz)： 7.83(dd， 2H， H4/5， J＝ 8.1， 0.7Hz)； 7.72(d， 2H， H4'/5'， J
＝ 8.0Hz)； 7.51(dd， 2H， H31H6， J＝ 7.5， 1.3Hz)； 7.37(dd， 2H， H3'/H6'， J＝ 8.0， 1.6H
z)； 6.79(d， 2H， HI/8， J＝ 1.6Hz)； 6.72(d， 2H， H1'/8'， J＝ 1.3Hz)； 1.13(s， 18H， t-
ブ チ ル )； 0.09(s， 18H， CH 3 -Si)。
【 ０ ０ ８ ５ 】
2',7'-ジ -t-ブ チ ル ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン -2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 の グ リ コ ー ル エ ス テ ル の 調 製 （
Ｍ ４ ）
30.0g(52.3mmol)の 2,7-ジ -t-ブ チ ル -2',7'-ビ ス (ト リ メ チ ル シ リ ル )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン
を 、 N 2  下 で 100mLの 乾 燥 塩 化 メ チ レ ン 中 に 溶 解 さ せ 、 こ の 溶 液 を － 78℃ に ま で 冷 却 し 、 39
.3g(157mmol， 3当 量 ， 14.8mL)の 三 臭 化 ボ ロ ン と 混 合 さ せ た 。 混 合 物 を 一 晩 室 温 に ま で 加
温 し 、 さ ら に 100mLの 塩 化 メ チ レ ン と 混 合 さ せ 、 500mLの 水 ／ 40gの NaOH中 に 注 い だ 。 形 成
さ れ た 白 色 の 沈 殿 物 を 減 圧 下 で 乾 燥 さ せ た 。 沈 殿 物 を 150mLの ク ロ ロ ホ ル ム 中 に 溶 解 さ せ
、 10.1mL(162.9mmol)の エ チ レ ン グ リ コ ー ル お よ び 0.2mLの 濃 縮 し た H 2 S0 4  と 混 合 さ せ 、 ５
時 間 還 流 さ せ た 。 冷 却 し て 形 成 さ れ た 固 体 を 、 吸 引 で 濾 過 除 去 し 、 ク ロ ロ ホ ル ム か ら 再 結
晶 化 さ せ た 。 こ れ に よ り 20.1g(35.4mmol， 67％ )の 2',7'-ジ -t-ブ チ ル ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン
-2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 の グ リ コ ー ル エ ス テ ル を 無 色 の 固 体 で 得 、 こ れ は 1 H NMRに よ れ ば ＞ 99
％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ ０ ８ ６ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 400MHz)： 7.90(dd， 2H， H4/5， J＝ 8.1， 0.7Hz)； 7.84(dd， 2H， H4'/5'， J
＝ 7.5， 1.0Hz)； 7.66(d， 2H， H3/H6， J＝ 8.0Hz)； 7.33(dd， 2H， H3'/H6'， J＝ 8.0， 2.0Hz
)； 7.17(br s， 2H， H1/8)； 6.57(d， 2H， H1'/8'， J＝ 1.6Hz)； 4.26(s， 8H， エ チ レ ン グ リ
コ ー ル エ ス テ ル )； 1.13(s， 18H， t-ブ チ ル )。
【 ０ ０ ８ ７ 】
Ａ ２ ： 式 (II)(フ ル オ レ ン )の 単 位 に 対 す る モ ノ マ ー
例 Ｍ ５ ／ Ｍ ６ ： 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2,5-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-[4-(3,7-ジ メ チ ル オ ク チ ル オ
キ シ )フ ェ ニ ル ]フ ル オ レ ン お よ び 対 応 す る ビ ス ホ ウ 酸 エ ス テ ル の 調 製
ｉ ） 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2,5-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )フ ル オ レ ン -9-オ ー ル の 調 製
ii)2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2,5-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-(4-ヒ ド ロ キ シ フ ェ ニ ル )フ ル オ レ ン の 調
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製
iii)2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2,5-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-[4-(3,7-ジ メ チ ル オ ク チ ル オ キ シ )フ ェ
ニ ル ]フ ル オ レ ン （ Ｍ ５ ） の 調 製
iv)9-(4-(3,7-ジ メ チ ル オ ク チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル )-9-(2,5-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )フ ル オ レ ン
-2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 の ビ ス (エ チ レ ン グ リ コ ー ル )エ ス テ ル （ Ｍ ６ ） を 形 成 す る た め の 、 2,7
-ジ ブ ロ モ -9-(2,5-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-[4-(3,7-ジ メ チ ル オ ク チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル ]フ
ル オ レ ン の グ リ ニ ャ ー ル 反 応
こ れ ら の モ ノ マ ー の 調 製 は WO 00/22026に 記 載 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ８ ８ 】
例 Ｍ ７ ／ Ｍ ８ ： 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-[3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ
ル オ キ シ )フ ェ ニ ル ]フ ル オ レ ン お よ び 対 応 す る ビ ス ホ ウ 酸 エ ス テ ル の 調 製
2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-(3",4"-ビ ス ヒ ド ロ キ シ フ ェ ニ ル )フ ル オ レ
ン の 調 製
99.17g(900.6mmol)の カ テ コ ー ル お よ び 200.0g(450.3mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2,5-ジ メ チ
ル フ ェ ニ ル )-9-ヒ ド ロ キ シ フ ル オ レ ン を 、 700mLの ト ル エ ン 中 に 溶 解 さ せ た 。 白 色 の 懸 濁
液 を 60℃ に ま で 加 熱 し た 。 2.39g(22.5mmol， 1.96mL)の 3-メ ル カ プ ト プ ロ ピ オ ン 酸 を 添 加
し た 後 、 さ ら に 加 熱 せ ず に 25分 に わ た り 81.7mLの 濃 縮 し た H 2 S0 4 (150.4g， 1533mmol)を ゆ
っ く り と 滴 下 添 加 し た 。 こ の 懸 濁 物 を さ ら に ２ 時 間 60～ 65℃ で 撹 拌 し た 。 沈 殿 し た 固 体 を
吸 引 し て 濾 過 除 去 し 、 500mLの 酢 酸 エ チ ル 中 に 溶 解 さ せ 、 1200mLの 飽 和 Na 2 CO 3 溶 液 と 共 に
に 撹 拌 し た 。 相 が 分 離 し 、 カ テ コ ー ル が 存 在 し な く な る ま で 有 機 相 を 飽 和 Na 2 CO 3 溶 液 と 共
に に 振 と う し た 。 次 い で 有 機 相 を 各 回 に 200mLの 水 と 共 に に ２ 回 振 と う し 、 続 け て 回 転 蒸
発 器 で 蒸 発 さ せ た 。 残 渣 を ヘ キ サ ン ／ 酢 酸 エ チ ル か ら 再 結 晶 化 さ せ た 。 こ れ に よ り 201.2g
(375.2mmol， 83％ )の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-(3",4"-ビ ス ヒ ド ロ キ
シ フ ェ ニ ル )フ ル オ レ ン を 無 色 の 固 体 で 得 た 。 1 H NMRに よ れ ば 純 度 は ＞ 99％ で あ っ た 。
【 ０ ０ ８ ９ 】
1 H NMR(d6-DMSO， 500MHz)： 8.87(br s， 2H， 2× OH)； 7.90(d， 2H， H4/H5， J＝ 8.1Hz)； 7.
59(dd， 2H， H3/H6， J＝ 8.0， 1.6Hz)； 7.41(d， 2H， HI， H8， J＝ 1.5Hz)； 6.98-6.94(m， 2H
， H5'， H6')； 6.89(br s， 1H， H6')； 6.64(d， 1H， H3"， J＝ 8.3Hz)； 6.56(d， 1H， H6"， J
＝ 2.3Hz)； 6.43(dd， 1H， H4"， J＝ 8.3， 2.3Hz)； 2.16(s， 3H， C5"で CH 3 )； 1.42(br s， 3H
， C2"で CH 3 )。
【 ０ ０ ９ ０ 】
2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-[3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ
ニ ル ]フ ル オ レ ン （ Ｍ ７ ） の 調 製
76.1g(550mmol， 2.2当 量 )の 粉 砕 し た 炭 酸 カ リ ウ ム を 、 270mLの 乾 燥 ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド
中 に 懸 濁 さ せ た 。 134.1g(250mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2,5-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-(3,4-ジ
ヒ ド ロ キ シ フ ェ ニ ル )フ ル オ レ ン を 少 量 ず つ 添 加 し 、 154.6g(600mmol， 2.4当 量 )の 1-ト ル
エ ン ス ル ホ ニ ル オ キ シ -2-メ チ ル ブ タ ン を 20分 に わ た り 滴 下 添 加 し た 。 混 合 物 を 85℃ で 18
時 間 加 熱 し た 。 さ ら に 25.5gの 炭 酸 カ リ ウ ム お よ び 51.6g(200mmol)の 1-ト ル エ ン ス ル ホ ニ
ル オ キ シ -2-メ チ ル ブ タ ン を 添 加 し 、 こ の 混 合 物 を さ ら に 30時 間 加 熱 し た 。 反 応 混 合 物 を
冷 却 し 、 得 ら れ た 生 成 物 か ら 沈 殿 物 を 吸 引 で 濾 過 除 去 し 、 ヘ キ サ ン で 洗 浄 し た 。 白 色 の 固
体 を 、 各 回 に 200mLの エ タ ノ ー ル と 共 に に ４ 回 撹 拌 し 、 乾 燥 さ せ た 。 1,4-ジ オ キ サ ン か ら
の 再 結 晶 化 を 経 て 、 169.3g(197.6mmol， 79％ )の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ
ル )-9-[3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル ]フ ル オ レ ン （ Ｍ ７ ） を 無 色 の 固 体 で
得 た 。
【 ０ ０ ９ １ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 500MHz)： 7.56(2H， H4/H5， J＝ 8.3Hz)； 7.46(d， 2H， H3/H6， J＝ 8.1Hz)；
7.55-7.35(br m， 2H， H1/H8)； 6.98お よ び 6.93(2× d， そ れ ぞ れ 1H， H3'/H4'， J＝ 7.5Hz)
， 6.94(br s， 1H， H6')； 6.84(d， 1H， H2"， J＝ 2.3)； 6.65(d， 1H， H5"， J＝ 8.3Hz)； 6.5
2(dd， 1H， H6"， J＝ 8.3 2.3Hz)； 3.8-3.6(m， 4H， OCH 2 )； 2.21(s， 3H， C5'上 で CH 3 )； 1.9
0-1.77(m， 2H， H-C)； 1.60-1.48(m， 2H， CH 2 )； 1.47(br s， 3H， C2'上 で CH 3 );1.30-1.18(
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m， 2H， CH 2 )； 1.01-0.88(m， 12H， 4× CH 3 )。
【 ０ ０ ９ ２ 】
ビ ス (ピ ナ コ リ ル )9-(3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル )-9-(2',5'-ジ メ チ ル フ
ェ ニ ル )フ ル オ レ ン -2,7-ビ ス ボ ロ ネ ー ト （ Ｍ ８ ） の 調 製
92.0g(136mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル )-9-(2',
5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )フ ル オ レ ン を 250mLの THF中 に 溶 解 さ せ た 。 6.96g(286mmol)の Ｍ ｇ を
反 応 槽 に 配 置 し 、 へ ら 先 量 の (spatula tip)ヨ ウ 素 を 添 加 し 、 次 い で 出 発 物 質 溶 液 の 総 量
の 10％ を 添 加 し た 。 反 応 が 開 始 し た 後 、 残 っ た 溶 液 を 半 時 間 に わ た り 滴 下 添 加 し 、 次 い で
混 合 物 を さ ら に ３ 時 間 還 流 さ せ た 。 76.0g(408mmol， 83.4mL)の ホ ウ 酸 イ ソ プ ロ ピ ル ピ ナ コ
リ ル を 200mLの THE中 に 溶 解 さ せ 、 溶 液 を － 70℃ に ま で 冷 却 し た 。 グ リ ニ ャ ー ル 溶 液 を １ 時
間 に わ た り 滴 下 添 加 し 、 混 合 物 を － 70℃ で さ ら に ３ 時 間 撹 拌 し 、 次 い で  一 晩 溶 解 (thaw)
さ せ た 。 室 温 で 、 最 初 に 250mLの 水 中 の 65.34g(62.3mL， 1088mmol)の 酢 酸 を 、 次 い で 200mL
の 酢 酸 エ チ ル を 連 続 的 に 添 加 し た 。 有 機 相 を 100mLの 水 で 洗 浄 し 、 MgSO 4 上 で 乾 燥 さ せ 、 回
転 蒸 発 器 で 蒸 発 さ せ た 。 こ れ に よ り 得 ら れ た 89.2gの 組 成 物 を n-ヘ キ サ ン ／ イ ソ プ ロ パ ノ
ー ル か ら 再 結 晶 化 さ せ た 。 こ れ に よ り 82.6g(107.2mmol， 78％ )の 固 体 が 得 ら れ 、 1 H NMRお
よ び HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6× 75mm， 98％ ア セ ト ニ ト リ ル ／ 2％ ピ ナ コ ー ル ， 1mL
/mm， UV検 出 230-330nm)に よ れ ば ＞ 99.8％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ ０ ９ ３ 】
1 H NMR(CDCl 3 ， 500MHz)： 7.92-7.63(m， 6H， H-フ ル オ レ ン )； 7.08(d， 1H， H2"， J＝ 2.4)
； 7.05(br s， 1H， H6')， 6.95お よ び 6.86(2× d， そ れ ぞ れ 1H， H3'/H4'， J＝ 7.7)， 6.60-6
.54(m， 2H， H5"， H6")； 3.8-3.6(m， 4H， OCH 2 )； 2.23(s， 3H， CH 3 -C5')； 1.94-1.77(m， 2
H， C-H)； 1.59-1.48(m， 2H， CH 2 )； 1.31(br s， 3H， C2'上 で CH 3 );1.28-1.18(m， 2H， .CH 2
)； 1.00-0.85(m， 12H， 4× CH 3 )。
【 ０ ０ ９ ４ 】
例 Ｍ １ ４ ／ Ｍ １ ５ ： 2,7-ジ ブ ロ モ -9,9-ビ ス (2-エ チ ル ヘ キ シ ル )フ ル オ レ ン お よ び 対 応 す
る ビ ス ホ ウ 酸 エ ス テ ル の 調 製
2,7-ジ ブ ロ モ -9,9-ビ ス (2-エ チ ル ヘ キ シ ル )フ ル オ レ ン (M14)及 び 9,9-ビ ス (2-エ チ ル ヘ キ
シ ル )フ ル オ レ ン -2,7-ビ ス ホ ウ 酸 の ビ ス グ リ コ ー ル エ ス テ ル (M15)の 調 製 は WO 00/22027に
記 載 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ９ ５ 】
Ａ ３ ： 式 (III)～ (Ｖ )単 位 （ ト リ ア リ ー ル ア ミ ン 、 フ ェ ニ レ ン ジ ア ミ ン 誘 導 体 、 及 び テ ト
ラ ア リ ー ル ベ ン ジ ジ ン ） に 対 す る モ ノ マ ー
N,N'-ジ フ ェ ニ ル -N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン の 調 製
30.79g(91.53mmol)の N,N'-ジ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン 及 び 42.92g(201.4mmol)の 1-ブ ロ モ -4-te
rt-ブ チ ル ベ ン ゼ ン を 、 N 2  下 に て 光 を 遮 断 し て 、 600mLの 蒸 留 ト ル エ ン 中 に 溶 解 さ せ た 。
次 い で 740.4mg(3.66mmol)の tris-o-ト リ ー ル ホ ス フ ィ ン 、 412.2mg(1.83mmol)の 酢 酸 パ ラ
ジ ウ ム お よ び 22.75g(236.5mmol)の NaOtBuを 添 加 し た 。 こ の 懸 濁 物 を 90℃ で １ 時 間 加 熱 し
た 。
【 ０ ０ ９ ６ 】
室 温 に ま で 冷 却 し た 後 、 形 成 さ れ た 沈 殿 物 を 吸 引 で 濾 過 除 去 し 、 母 液 を 400mLの １ ％ 濃 度
の NaCN溶 液 と 共 に に 撹 拌 し た 。 水 相 を 各 回 に 200mLの 酢 酸 エ チ ル を 用 い て ２ 回 抽 出 し 、 合
体 し た 有 機 相 を 各 回 に 100mL水 を 用 い て ２ 回 洗 浄 し た 。 有 機 相 を Na 2 SO 4  上 で 乾 燥 さ せ 、 溶
剤 を 回 転 蒸 発 器 で 除 去 し た 。 得 ら れ た 個 体 を ヘ キ サ ン と 共 に に 撹 拌 し 、 酢 酸 エ チ ル か ら 再
結 晶 化 さ せ た 。 こ れ に よ り 28.98g(48.2mmol， 53％ )の N,N'-ジ フ ェ ニ ル -N,N'-ビ ス (4-tert
-ブ チ ル )フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン を 無 色 の 固 体 で 得 、 こ れ は HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6
× 75mm， 85％ メ タ ノ ー ル /10％ THE/5％ 水 ， 1mL/mm， UV検 出 280-380nm)に よ れ ば 、 ＞ 99.9％
の 純 度 で あ っ た 。
【 ０ ０ ９ ７ 】
1 H NMR(CDCl 3 ＋ N 2 H 4 ・ H 2 O， 500MHz)： 7.43(FSを 伴 う d(d with FS)， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.
7Hz)； 7.32-7.21(m， 8H， H-芳 香 族 )； 7.13-7.08(m， 8H， H-芳 香 族 )； 7.04(FSを 伴 う d， 4H
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， H-芳 香 族 ， J＝ 8.6Hz)； 7.01-6.96(m， 2H， H-芳 香 族 )； 1.32(s， 18H， t-ブ チ ル )。
【 ０ ０ ９ ８ 】
N,N'-ジ フ ェ ニ ル -N,N'-ビ ス (4-メ ト キ シ フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン の 調 製
先 の 例 と 同 様 の 方 法 を 用 い 、 10g(29.72mmol)の N,N'-ジ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン 、 12.23g(65.4
mmol)の 1-ブ ロ モ -4-メ ト キ シ ベ ン ゼ ン を 、 362mg(1.19mmol)の ト リ ス -o-ト リ ル ホ ス フ ィ ン
、 7.43g(77.4mmol)の NaOtBu及 び 132mg(0.58mmol)の 酢 酸 パ ラ ジ ウ ム と 200mLの 蒸 留 ト ル エ
ン 中 で 反 応 さ せ た 。 同 様 の 処 理 及 び ヘ キ サ ン か ら の 再 結 晶 化 を 経 て 12.7g(73％ )の 固 体 を
得 、 こ れ は HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6× 75mm， 85％ メ タ ノ ー ル /10％ THF/5％ 水 ， 1m
L/mm， UV検 出  280-380nm)に よ れ ば ＞ 99.8％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ ０ ９ ９ 】
1 H NMR(CDCl 3 ＋ N 2 H 4 ・ H 2 O， 500MHz)： 7.41(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 7.25-
7.20(m， 4H， H-芳 香 族 )； 7.12-7.05(m， 12H， H-芳 香 族 )； 6.98-6.92(m， 2H， H-芳 香 族 )；
6.85(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.6Hz)； 3.81(s， 6H， OCH 3 )。
【 ０ １ ０ ０ 】
N,N'-ビ ス (4-ブ ロ モ フ ェ ニ ル )-N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン （ Ｍ ９ ） の
調 製
10.57g(17.59mmol)の N,N'-ジ フ ェ ニ ル -N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン を 1
00mLの ク ロ ロ ホ ル ム 中 に 溶 解 さ せ 、 １ 滴 の ヒ ド ラ ジ ン 水 和 物 と 混 合 さ せ 、 ０ ℃ に ま で 冷 却
し た 。 次 い で 6.26g(35.18mmol， 2当 量 )の N-ブ ロ モ ス ク シ ン イ ミ ド を 少 量 ず つ 15分 に わ た
り 添 加 し た 。 こ の 温 度 で 混 合 物 を さ ら に 20分 撹 拌 し た 。 形 成 さ れ た 沈 殿 物 を 吸 引 で 濾 過 除
去 し 、 母 液 を 100mLの 飽 和 Na 2 SO 3 溶 液 で 洗 浄 し た 。 水 相 を 100mLの ク ロ ロ ホ ル ム を 用 い て 抽
出 し 、 合 体 し た 有 機 相 を 各 回 に 100mLの 水 を 用 い て ２ 回 洗 浄 し 、 MgSO 4 上 で 乾 燥 さ せ た 。 溶
剤 を 取 り 出 し 、 酢 酸 エ チ ル か ら の 再 結 晶 化 に よ り 、 10.45g(13.8mmol， 78％ )の N,N'-ビ ス (
4-ブ ロ モ フ ェ ニ ル )-N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン を 無 色 の 固 体 で 得 、 こ
れ は HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6× 75mm， 85％ メ タ ノ ー ル /10％ THF/5％ 水 ， 1mL/mm，
UV検 出 280-380nm)に よ れ ば 、 ＞ 99.8％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ １ ０ １ 】
1 H NMR(CDCl 3 ＋ N 2 H 4

* H 2 O， 500MHz)： 7.43(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 7.32(F
Sを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 7.28(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 7.09
(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 7.03(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 6.
97(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 1.32(s， 18H,t-ブ チ ル )。
【 ０ １ ０ ２ 】
N,N'-ビ ス (4-ブ ロ モ フ ェ ニ ル )-N,N'-ビ ス (4-メ ト キ シ フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン （ Ｍ １ ０ ） の
調 製
先 の 調 製 と 同 様 の 方 法 を 用 い て 、 350mLの ク ロ ロ ホ ル ム 中 の 12.6g(22.96mmol)の N,N'-ジ フ
ェ ニ ル -N,N'-ビ ス (4-メ ト キ シ フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン を 、 10.62g(59.7mmol， 2当 量 )の N-ブ
ロ モ ス ク シ ン イ ミ ド と 反 応 さ せ 、 酢 酸 エ チ ル か ら 再 結 晶 化 さ せ た 。 こ れ に よ り 9.81g(13.9
mmol， 60％ )の N,N'-ビ ス (4-ブ ロ モ フ ェ ニ ル )-N,N'-ビ ス (4-メ ト キ シ フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン
を 無 色 の 固 体 Ｍ １ ０ で 得 、 こ れ は HPLC(Zorbax SB-C18 3.5μ m， 4.6× 75mm， 85％ メ タ ノ ー
ル /10％ THF/5％ 水 ， 1mL/mm， UV検 出  280-380nm)に よ れ ば 、 ＞ 99.5％ の 純 度 を 有 し た 。
【 ０ １ ０ ３ 】
1 H NMR(CDCl 3 ＋ N 2 H 4 ・ H 2 O， 500MHz)： 7.40(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 9.0Hz)； 7.30(
FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 9.0Hz)； 7.07お よ び 7.05(2× x FSを 伴 う d， そ れ ぞ れ 4H， H
-芳 香 族 ， J-8Hz)； 6.92(FSを 伴 う d， 4H， H-芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 6.85(FSを 伴 う d， 4H， H-
芳 香 族 ， J＝ 8.7Hz)； 3.80(s， 6H， OCH 3 )。
【 ０ １ ０ ４ 】
4,4'-ジ ブ ロ モ ト リ フ ェ ニ ル ア ミ ン （ Ｍ １ １ ） の 調 製
こ の 化 合 物 の 合 成 は DE 19 981 010に 記 載 さ れ て い る 。
【 ０ １ ０ ５ 】
Ａ ４ ： 式 (VI)～ (XXXXV)単 位 に 対 す る モ ノ マ ー
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4,7-ジ ブ ロ モ ベ ン ゾ [1,2,5]チ ア ジ ア ゾ ー ル （ Ｍ １ ２ ） の 調 製
こ の 化 合 物 の 調 製 は 、 J. Heterocycl. Chem. 1970， 629-633に 記 載 さ れ て い る 。
【 ０ １ ０ ６ 】
4,7-ジ ブ ロ モ ベ ン ゾ フ ラ ゾ ン （ Ｍ １ ３ ） の 調 製
こ の 化 合 物 の 調 製 は J. Chem. Soc. 1931， 3308-3311に 記 載 さ れ て い る 。
【 ０ １ ０ ７ 】
よ り 良 い 概 要 を 提 示 す る た め に 、 こ れ ま で に 合 成 方 法 を 記 載 し た モ ノ マ ー の 構 造 式 を 以 下
に 示 す 。
【 化 １ ６ 】
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同 様 の 方 法 に よ り 、 ま た は 上 記 参 考 文 献 の 記 載 に 従 い 、 さ ら な る モ ノ マ ー が 調 製 さ れ た 。
こ れ ら を 以 下 に 示 す ：
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【 化 １ ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
＜ パ ー ト Ｂ ＞ ： ポ リ マ ー の 調 製
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例 Ｐ １ ： Yamamotoの カ ッ プ リ ン グ に よ る 、 50mol％ の 2,7-ジ ブ ロ モ -2',3',6',7'-テ ト ラ (2
-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン (M1)、 40mol％ の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ
チ ル フ ェ ニ ル )-9-[3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル ]フ ル オ レ ン (M7)、 お よ び
10mol％ の N,N'-ビ ス (4-ブ ロ モ )フ ェ ニ ル -N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル )フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン (
M9)の 共 重 合 （ ポ リ マ ー P1）
25mLの ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド お よ び 80mLの ト ル エ ン を 80℃ に ま で ア ル ゴ ン 下 に て 加 熱 し 、
次 い で 1.53g(5.57mmol)の Ni(COD) 2 お よ び 0.87g(5.57mmol)の 2,2'-ビ ピ リ ジ ル を 添 加 し た
。 30分 後 、 最 初 に 0.379g(3.51mmol， 0.43mL)の 1,5-シ ク ロ オ ク タ ジ エ ン 、 次 い で 20mLの ト
ル エ ン 中 の 、 0.990g(1.21mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ
シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン 、 0.652g(0.968mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル
)-9-[3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル ]フ ル オ レ ン お よ び 0.183g(0.242mmol)
の N,N'-ビ ス (4-ブ ロ モ )フ ェ ニ ル -N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル )フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン の 溶 液 を
添 加 し た 。 144時 間 後 、 混 合 物 を 冷 却 し 、 ジ オ キ サ ン 中 の 5mLの HClを 添 加 し 、 反 応 混 合 物
を 15分 撹 拌 し た 。 50mLの ク ロ ロ ホ ル ム を 添 加 し 、 混 合 物 を 15分 撹 拌 し た 。 有 機 相 を 各 回 に
100mLの 5M HClを 用 い て ２ 回 、 お よ び 100mLの 飽 和 NaHCO 3 溶 液 を 用 い て １ 回 洗 浄 し た 。 溶 液
を 450mLの メ タ ノ ー ル 中 で 沈 殿 さ せ 、 粗 製 ポ リ マ ー を 吸 引 で 濾 過 除 去 し た 。 再 度 、 各 回 に 1
00mLの THF/150mLの メ タ ノ ー ル を 用 い て ２ 回 沈 殿 を 行 っ た 。 こ れ に よ り 0.90g(63％ )の 繊 維
状 の 薄 黄 色 の ポ リ マ ー Ｐ １ を 得 た 。
【 ０ １ ０ ８ 】
1 H NMR(CDCl 3 )： 7.8-7.7(m， 1H， ス ピ ロ )； 7.7-7.1(m， 10.7H， フ ル オ レ ン ， ス ピ ロ ， TAD
)； 6.6(br s， 0.8H， フ ル オ レ ン )， 6.21(m， 1H， ス ピ ロ )； 4.0-3.4(3× m， 5.6H， 00H 2 )，
2.16(s， 1.2H， CH 3 )； 1.9-0.7(m， ア ル キ ル H， 1.30で t-ブ チ ル を 含 む )。
【 ０ １ ０ ９ 】
GPO： THF； 1mL/分 ， PIgel 10μ m Mixed-B 2× 300× 7.5mm 2 ， 35℃ ， RI検 出 ： Mw＝ 180000g/
mol， Mn＝ 79000g/mol。
【 ０ １ １ ０ 】
例 Ｐ ２ ： Suzuki反 応 に よ る 、 2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ
レ ン -2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 (M2)の エ チ レ ン グ リ コ ー ル エ ス テ ル 、 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ
メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-[3",4"-ビ ス (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル ]フ ル オ レ ン (M7)お よ び
12.5mol％ の N,N'-ビ ス (4-ブ ロ モ フ ェ ニ ル )-N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ
ン (M9)の 共 重 合 （ ポ リ マ ー P2）
5.0740g(7.500mmol)の 2,7-ジ ブ ロ モ -9-(2',5'-ジ メ チ ル フ ェ ニ ル )-9-[3",4"-ビ ス (2-メ チ
ル ブ チ ル オ キ シ )フ ェ ニ ル ]フ ル オ レ ン 、 8.0065g(10.00mmol)の 2',3',6',7'-テ ト ラ (2-メ
チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン -2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 の エ チ レ ン グ リ コ ー ル エ ス テ ル
、 1.8966g(2.500mmol)の N,N'-ビ ス (4-ブ ロ モ フ ェ ニ ル )-N,N'-ビ ス (4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ
ル )ベ ン ジ ジ ン 、 9.67g(42mmol)の K 3 PO 4 ・ H 2 O、 30mLの ト ル エ ン 、 15mLの 水 お よ び 0.25mLの
エ タ ノ ー ル を 、 こ れ ら の 混 合 物 中 に N 2 を 通 過 さ せ る こ と に よ り 30分 脱 気 さ せ た 。 175mg(0.
15mmol)の Pd(PPh 3 ) 4 を 、 保 護 ガ ス 下 に て 連 続 的 に 添 加 し た 。 こ の 懸 濁 液 を 、 87℃ の 内 部 温
度 で N 2 の ブ ラ ン ケ ッ ト 下 （ 穏 や か な 還 流 ） に て 勢 い よ く 撹 拌 し た 。 ４ 日 後 、 さ ら に 2',3',
6',7'-テ ト ラ (2-メ チ ル ブ チ ル オ キ シ )ス ピ ロ ビ フ ル オ レ ン -2,7-ビ ス ボ ロ ン 酸 の エ チ レ ン
グ リ コ ー ル エ ス テ ル 0.30gを 添 加 し た 。 さ ら に ６ 時 間 加 熱 し た 後 、 0.3mLの ブ ロ モ ベ ン ゼ ン
を 添 加 し 、 混 合 物 を さ ら に ３ 時 間 還 流 さ せ た 。
【 ０ １ １ １ 】
反 応 溶 液 を 200mLの ト ル エ ン を 用 い て 希 釈 し 、 200mLの 2％ 濃 度 の NaCN水 溶 液 と 共 に に ３ 時
間 撹 拌 し た 。 こ の 間 、 混 合 物 は 実 質 的 に 無 色 に な っ た 。 有 機 相 を H 2 Oで 洗 浄 し 、 800mLの エ
タ ノ ー ル を 添 加 す る こ と に よ り ポ リ マ ー を 沈 殿 さ せ た 。 ポ リ マ ー を 200mLの THF中 に 40℃ で
１ 時 間 溶 解 さ せ 、 250mLの MeOHに よ り 沈 殿 さ せ 、 減 圧 下 で 洗 浄 し た 。 200mLの THF/250mLの
メ タ ノ ー ル 中 で も う 一 度 沈 殿 さ せ 、 吸 引 で 濾 過 除 去 し 、 一 定 質 量 に な る ま で 乾 燥 さ せ た 。
こ れ に よ り 10.03g(16.7mmol， 84％ )の ポ リ マ ー Ｐ ２ を 薄 黄 色 の 固 体 で 得 た 。
【 ０ １ １ ２ 】
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1 H NMR(CDCl 3 )： 7.8-7.7(m， 1H， ス ピ ロ )； 7.7-7.1(m， 10.75H， フ ル オ レ ン 、 ス ピ ロ ， TA
D)； 6.6(br s， 0.75H， フ ル オ レ ン )， 6.21(m， 1H， ス ピ ロ )； 4.0-3.4(3× m， 5.5H， OCH 2 )
， 2.16(s， 1.125H， CH 3 )； 1.9-0.7(m， ア ル キ ル H， 1.30で t-ブ チ ル を 含 む )。
【 ０ １ １ ３ 】
GPC： THF； 1mL/mm， PLgel 10μ m Mixed-B 2× 300× 7.5mm 2 ， 35℃ ， RI検 出 ： Mw＝ 67000g/m
ol， Mn＝ 29000g/mol。
【 ０ １ １ ４ 】
さ ら な る ポ リ マ ー が Ｐ １ お よ び Ｐ ２ の 記 載 と 同 様 の 方 法 に よ り 調 製 さ れ た 。 化 学 的 特 徴 を
下 記 の 表 に ま と め る 。 い く つ か の 比 較 ポ リ マ ー （ そ れ ぞ れ 、 式 (I)の 単 位 は 式 (II)の 単 位
の い ず れ か の み を 含 む か 、 さ ら に 付 加 的 な 単 位 を 有 し 得 る ） も ま た 調 製 さ れ た 。 こ れ ら も
ま た 以 下 の 表 に 示 す 。 こ れ ら 全 て の ポ リ マ ー を 、 PLEDに お け る 使 用 に つ い て 試 験 し た 。 PL
EDの 生 成 可 能 な 方 法 は 上 記 に 既 に 述 べ ら れ て お り 、 パ ー ト Ｃ に お い て よ り 詳 細 に 記 載 さ れ
る 。 最 も 重 要 な 装 置 の 特 徴 （ 色 、 効 率 、 お よ び 寿 命 ） も ま た 表 に 示 す 。
【 表 １ 】
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＜ パ ー ト Ｃ ＞ ： LEDの 製 造 お よ び 特 性 調 査
下 記 に 概 説 す る 一 般 的 方 法 に よ り LEDを 製 造 し た 。 当 然 な が ら 、 こ れ は 夫 々 の 環 境 （ 例 え
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ば ポ リ マ ー 粘 度 、 お よ び 装 置 に お け る ポ リ マ ー 層 の 最 適 厚 さ ） に 従 っ て 、 夫 々 の 個 別 の 場
合 に 適 合 さ せ る 必 要 が あ っ た 。 以 下 に 記 載 し た LEDは 、 夫 々 が 二 層 シ ス テ ム 、 即 ち 、 基 板
／ ITO／ PEDOT／ ポ リ マ ー ／ カ ソ ー ド で あ っ た 。 PEDOTは ポ リ チ オ フ ェ ン 誘 導 体 で あ る 。
【 ０ １ １ ５ 】
高 効 率 の 長 寿 命 LEDを 製 造 す る 一 般 的 方 法 ：
ITOコ ー テ ィ ン グ し た 基 板 （ 例 え ば ガ ラ ス 支 持 体 、 PET膜 ） を 正 し い 寸 法 に 切 断 し た 後 、 そ
れ ら を 超 音 波 浴 （ 例 え ば 、 石 鹸 溶 液 、 ミ リ ポ ア 水 （ Millipore water） 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー
ル ） 中 に お い て 、 多 く の 洗 浄 段 階 で 洗 浄 す る 。 そ れ ら を N 2 銃 で ブ ロ ー イ ン グ す る こ と に よ
り 乾 燥 し 、 デ シ ケ ー タ 中 に 保 存 す る 。 ポ リ マ ー で コ ー ト す る 前 に 、 そ れ ら を 約 20分 間 オ ゾ
ン プ ラ ズ マ 装 置 に よ っ て 処 理 す る 。 夫 々 の ポ リ マ ー の 溶 液 （ 一 般 に は 、 例 え ば ト ル エ ン 、
塩 化 ベ ン ゼ ン 、 キ シ レ ン ： シ ク ロ ヘ キ サ ノ ン （ 4： 1） 中 の 4～ 25 mg／ mLの 濃 度 を 有 す る 溶
液 ） を 作 成 し 、 室 温 で 攪 拌 す る こ と に よ り ポ リ マ ー を 溶 解 さ せ る 。 ポ リ マ ー に 応 じ て 、 50
～ 70℃ で 何 回 か 攪 拌 す る の が 有 利 で あ る か も 知 れ な い 。 ポ リ マ ー が 完 全 に 溶 解 さ れ た と き
に 、 該 溶 液 を 5μ mの フ ィ ル タ ー を 通 し て 濾 過 し 、 ス ピ ン コ ー タ を 使 用 し て 可 変 速 度 （ 400
～ 6000） で 塗 布 す る 。 こ の 方 法 に お け る 層 厚 は 、 約 50～ 300 nmの 範 囲 で 変 化 す る こ と が で
き る 。 導 電 性 ポ リ マ ー 、 好 ま し く は ド ー ピ ン グ さ れ た DEDOTま た は PANIが 、 通 常 は 事 前 に
、 加 工 さ れ た ITOに 塗 布 さ れ る 。 次 い で 、 ポ リ マ ー 膜 の 頂 部 に 電 極 が 適 用 さ れ る 。 こ れ は
、 一 般 に は 熱 気 相 成 長 （ Balzer BA360ま た は Pfeiffer PL S 500） に よ っ て 行 な わ れ る 。
そ の 後 、 透 明 ITO電 極 が ア ノ ー ド と し て 接 続 さ れ 、 金 属 電 極 （ 例 え ば 、 Ba, Yb, Ca） が カ
ソ ー ド と し て 接 続 さ れ 、 装 置 の パ ラ メ ー タ が 測 定 さ れ る 。 当 該 ポ リ マ ー を 用 い て 得 ら れ た
結 果 は 、 パ ー ト Ｂ の 表 に ま と め ら れ て い る 。 ポ リ マ ー P1に つ い て の 、 試 験 ポ リ マ ー LEDに
お け る IVL特 性 が 図 １ に 示 さ れ て い る 。
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