
(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】有機電界発光素子に関し、新規の発光層組成物及び、その製造方法を提供する。
【解決手段】発光素子は、 (a)有機 EL(電界発光 )材料を母材中に分散させて含む発光層で
あって、該有機 EL材料は分子量が約 2000amu未満であり、該母材は Tgが 170℃以上の有機非
ELポリマーであり、また該有機非 ELポリマーと該有機 EL材料はそれぞれ該発光層の 20重量
%以上を占めることを特徴とする発光層、及び (b)該発光層と電気的に導通させかつ該発光
層に電荷を伝えて該発光層が発光するように構成した電極を含む。フレキシブル有機発光
素子の製造方法は、発光層を設けるステップ ; 及び該発光層の上と下に、該発光層と電気
的に導通させた電極を設けるステップを含む。
【選択図】　　　なし 10
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 有 機 EL(電 界 発 光 )材 料 を 母 材 中 に 分 散 さ せ て 含 む 発 光 層 で あ っ て 、 該 有 機 EL材 料 は 分 子
量 が 約 2000amu未 満 で あ り 、 該 母 材 は T g が 170℃ 以 上 の 有 機 非 ELポ リ マ ー を 含 み 、 ま た 該 有
機 非 ELポ リ マ ー と 該 有 機 EL材 料 は そ れ ぞ れ 該 発 光 層 の 20重 量 %以 上 を 占 め る こ と を 特 徴 と
す る 発 光 層 、 及 び
　 　 該 発 光 層 と 電 気 的 に 導 通 さ せ か つ 該 発 光 層 に 電 荷 を 伝 え て 該 発 光 層 が 発 光 す る よ う に
構 成 し た 電 極
を 含 む 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ２ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー が 繰 返 し 単 位 中 に 消 光 性 官 能 基 を 欠 く ポ リ ア リ ー レ ン エ ー テ ル で あ る
請 求 項 1の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ３ 】
　 ポ リ ア リ ー レ ン エ ー テ ル が
－ (－ O－ Ar 1 － O－ Ar 2 － ) m － (－ O－ Ar

3 － O－ Ar 4 － ) n －
(式 中 mは 0～ 1、 nは 1－ mで あ り 、 ま た Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 は 独 立 に 二 価 の ア リ ー レ ン 基
で あ る 。 )
の 繰 返 し 構 造 単 位 を 含 む 請 求 項 2の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ４ 】
　 Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 が
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
(式 中 Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 は 二 価 の 9,9-ジ フ ェ ニ ル フ ル オ レ ン を 除 い て 異 性 等 価 体 で は
あ り え な い も の と す る 。 )
か ら な る 群 よ り 独 立 に 選 択 さ れ る 二 価 の ア リ ー レ ン 基 で あ る 請 求 項 3の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ５ 】
　 mが 0.5で あ り 、 nが 0.5で あ る 請 求 項 4の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ６ 】
　 mが 1で あ り 、 Ar 1 が ビ フ ェ ニ ル 基 で あ る 請 求 項 3の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ７ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー が ポ リ -2,6-ジ メ チ ル -1,4-フ ェ ニ レ ン オ キ シ ド で あ る 請 求 項 1の 発 光
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素 子 。
【 請 求 項 ８ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー の T g が 200℃ 以 上 で あ る 請 求 項 1の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 ９ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー の 含 有 量 が 発 光 層 の 50重 量 %以 下 で あ る 請 求 項 1の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 有 機 EL材 料 の 含 有 量 が 発 光 層 の 50重 量 %以 上 で あ る 請 求 項 1の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 有 機 EL材 料 が ジ ス チ レ ニ ル 誘 導 体 、 ク マ リ ン 6、 ク マ リ ン 334、 ク マ リ ン 343、 ロ ー ダ ミ
ン B、 ロ ー ダ ミ ン 6G、 ロ ー ダ ミ ン 110、 フ ル オ レ セ イ ン 548、 2’ ,7’ -ジ ク ロ ロ フ ル オ レ セ
イ ン 、 過 塩 素 酸 ク レ シ ル バ イ オ レ ッ ト 、 過 塩 素 酸 ナ イ ル ブ ル ー AA、 p-テ ル フ ェ ニ ル 、 p-ク
ア テ ル フ ェ ニ ル 、 エ グ ザ ラ イ ト (Exalite)(376, 384r, 389)、 フ ル オ ロ ー ル 555、 二 酢 酸 フ
ル オ レ セ イ ン 、 カ ル ボ ス チ リ ル 165、 IR-140、 チ オ ニ ン 、 ペ リ レ ン 、 9-ア ミ ノ ア ク リ ジ ン H
Cl、 及 び 一 般 構 造
R 1 R 2 C=CH-Ar-CH=CR 3 R 4

(式 中 、 Arは 芳 香 族 構 造 で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 及 び R 4 は 独 立 に 水 素 、 ア ル キ ル 基 、 ア ル コ キ
シ 基 、 置 換 芳 香 族 基 を 含 む 芳 香 族 基 、 又 は 脂 環 式 基 で あ る 。 )
で 示 さ れ る 芳 香 族 メ チ リ ジ ン 化 合 物 か ら な る 群 よ り 選 択 さ れ る 1以 上 の 材 料 で あ る 請 求 項 1
の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 有 機 EL材 料 が ナ フ タ レ ン 誘 導 体 、 ア ン ト ラ セ ン 誘 導 体 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 類 、 ペ リ レ ン 類
、 ク リ セ ン 類 、 ブ タ ジ エ ン 類 、 ペ リ フ ラ ン テ ン 類 及 び テ ト ラ ビ ニ ル ピ ラ ジ ン 類 か ら な る 群
よ り 選 択 さ れ る 1以 上 の 材 料 で あ る 請 求 項 1の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 素 子 が 破 損 又 は 発 光 能 の 喪 失 を 招 く こ と な く 半 径 6イ ン チ の 円 柱 の 周 り を な ぞ ら せ る に
足 る ほ ど 可 と う 性 で あ る こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 1の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 電 極 の 一 方 が 陽 極 で あ り 他 方 が 陰 極 で あ っ て 、 陽 極 は 発 光 層 の 第 1面 に 設 け 、 陰 極 は 発
光 層 の 第 2面 に 設 け 、 ま た 発 光 層 側 と は 反 対 側 の 陽 極 面 に 透 明 基 材 を 設 け る こ と を 特 徴 と
す る 請 求 項 1の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 陽 極 と 発 光 層 の 間 の 正 孔 輸 送 層 (a); 及 び 発 光 層 と 陰 極 の 間 の 電 子 輸 送 層 (b)の う ち 少 な
く と も 1つ を さ ら に 含 む 請 求 項 14の 発 光 素 子 。
【 請 求 項 １ ６ 】
　 請 求 項 1の 発 光 素 子 の 製 造 方 法 で あ っ て 、 発 光 層 を 設 け る ス テ ッ プ ; 及 び 該 発 光 層 と 電
気 的 に 導 通 さ せ か つ 該 発 光 層 に 電 荷 を 伝 え て 該 発 光 層 が 発 光 す る よ う に 構 成 し た 電 極 を 設
け る ス テ ッ プ を 含 む 製 造 方 法 。
【 請 求 項 １ ７ 】
　 発 光 層 を 設 け る ス テ ッ プ が ス ピ ン コ ー ト 法 、 ス ク リ ー ン 印 刷 法 、 イ ン ク ジ ェ ッ ト 印 刷 法
及 び ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 か ら な る 群 よ り 選 択 さ れ る 少 な く と も 1つ の 薄 膜 成 膜 技 法 を
含 む こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 16の 方 法 。
【 請 求 項 １ ８ 】
　 電 極 の 一 方 が 陽 極 で あ り 他 方 が 陰 極 で あ っ て 、 陽 極 は 発 光 層 の 第 1面 に 設 け 、 陰 極 は 発
光 層 の 第 2面 に 設 け 、 ま た 発 光 層 側 と は 反 対 側 の 陽 極 面 に 透 明 基 材 を 設 け る こ と を 特 徴 と
す る 請 求 項 17の 方 法 。
【 請 求 項 １ ９ 】
　 陽 極 と 発 光 層 の 間 に 正 孔 輸 送 層 を 、 ま た 発 光 層 と 陰 極 の 間 に 電 子 輸 送 層 を 、 そ れ ぞ れ 設
け る ス テ ッ プ を さ ら に 含 む こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 18の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
　 正 孔 輸 送 層 を 設 け る ス テ ッ プ が ス ピ ン コ ー ト 法 、 ス プ レ ー コ ー ト 法 、 メ ニ ス カ ス コ ー ト
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法 、 イ ン ク ジ ェ ッ ト 印 刷 法 、 ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 、 ス ク リ ー ン 印 刷 法 、 ス パ ッ タ リ ン
グ 法 、 蒸 発 成 膜 法 及 び 真 空 蒸 着 法 か ら な る 群 よ り 選 択 さ れ る 少 な く と も 1つ の 薄 膜 成 膜 技
法 を 含 む こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 19の 方 法 。
【 請 求 項 ２ １ 】
　 電 子 輸 送 層 を 設 け る ス テ ッ プ が 真 空 蒸 着 法 、 ス ピ ン コ ー ト 法 、 ス ク リ ー ン 印 刷 法 、 イ ン
ク ジ ェ ッ ト 印 刷 法 及 び ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 か ら な る 群 よ り 選 択 さ れ る 少 な く と も 1つ
の 薄 膜 成 膜 技 法 を 含 む こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 20の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
　 電 極 を 設 け る ス テ ッ プ が ス パ ッ タ リ ン グ 法 、 ス ク リ ー ン 印 刷 法 、 イ ン ク ジ ェ ッ ト 印 刷 法
、 ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 、 熱 真 空 蒸 発 法 及 び 熱 真 空 蒸 着 法 か ら な る 群 よ り 選 択 さ れ る 少
な く と も 1つ の 技 法 を 含 む こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 21の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
　 発 光 層 、 正 孔 輸 送 層 及 び 電 子 輸 送 層 を 印 刷 法 で 設 け る 請 求 項 19の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー が ポ リ ア リ ー レ ン エ ー テ ル で あ る 請 求 項 17の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ５ 】
　 ポ リ ア リ ー レ ン エ ー テ ル が
－ (－ O－ Ar 1 － O－ Ar 2 － ) m － (－ O－ Ar

3 － O－ Ar 4 － ) n －
(式 中 mは 0～ 1、 nは 1－ mで あ り 、 ま た Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 は 独 立 に 二 価 の ア リ ー レ ン 基
で あ る 。 )
の 繰 返 し 構 造 単 位 を 含 む 請 求 項 24の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ６ 】
　 Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 が
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
(式 中 Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 は 二 価 の 9,9-ジ フ ェ ニ ル フ ル オ レ ン を 除 い て 異 性 等 価 体 で は
あ り え な い も の と す る 。 )
か ら な る 群 よ り 独 立 に 選 択 さ れ る 二 価 の ア リ ー レ ン 基 で あ る 請 求 項 25の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ７ 】
　 mが 0.5で あ り 、 nが 0.5で あ る 請 求 項 25の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ８ 】
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　 mが 1で あ り 、 Ar 1 が ビ フ ェ ニ ル 基 で あ る 請 求 項 25の 方 法 。
【 請 求 項 ２ ９ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー が ポ リ -2,6-ジ メ チ ル -1,4-フ ェ ニ レ ン オ キ シ ド で あ る 請 求 項 17の 方 法
。
【 請 求 項 ３ ０ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー の T g が 200℃ 以 上 で あ る 請 求 項 17の 方 法 。
【 請 求 項 ３ １ 】
　 有 機 非 ELポ リ マ ー の 含 有 量 が 発 光 層 の 50重 量 %以 下 で あ る 請 求 項 17の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ２ 】
　 有 機 EL材 料 の 含 有 量 が 発 光 層 の 50重 量 %以 上 で あ る 請 求 項 17の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ３ 】
　 有 機 EL材 料 が ジ ス チ レ ニ ル 誘 導 体 、 ク マ リ ン 6、 ク マ リ ン 334、 ク マ リ ン 343、 ロ ー ダ ミ
ン B、 ロ ー ダ ミ ン 6G、 ロ ー ダ ミ ン 110、 フ ル オ レ セ イ ン 548、 2’ ,7’ -ジ ク ロ ロ フ ル オ レ セ
イ ン 、 過 塩 素 酸 ク レ シ ル バ イ オ レ ッ ト 、 過 塩 素 酸 ナ イ ル ブ ル ー AA、 p-テ ル フ ェ ニ ル 、 p-ク
ア テ ル フ ェ ニ ル 、 エ グ ザ ラ イ ト (Exalite)(376, 384r, 389)、 フ ル オ ロ ー ル 555、 二 酢 酸 フ
ル オ レ セ イ ン 、 カ ル ボ ス チ リ ル 165、 IR-140、 チ オ ニ ン 、 ペ リ レ ン 、 9-ア ミ ノ ア ク リ ジ ン H
Cl、 及 び 一 般 構 造
R 1 R 2 C=CH-Ar-CH=CR 3 R 4

(式 中 、 Arは 芳 香 族 構 造 で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 及 び R 4 は 独 立 に 水 素 、 ア ル キ ル 基 、 ア ル コ キ
シ 基 、 置 換 芳 香 族 基 を 含 む 芳 香 族 基 、 又 は 脂 環 式 基 で あ る 。 )
で 示 さ れ る 芳 香 族 メ チ リ ジ ン 化 合 物 か ら な る 群 よ り 選 択 さ れ る 1以 上 の 材 料 で あ る 請 求 項 1
7の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ４ 】
　 有 機 EL材 料 が ナ フ タ レ ン 誘 導 体 、 ア ン ト ラ セ ン 誘 導 体 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 類 、 ペ リ レ ン 類
、 ク リ セ ン 類 、 ブ タ ジ エ ン 類 、 ペ リ フ ラ ン テ ン 類 及 び テ ト ラ ビ ニ ル ピ ラ ジ ン 類 か ら な る 群
よ り 選 択 さ れ る 1以 上 の 材 料 で あ る 請 求 項 17の 方 法 。
【 請 求 項 ３ ５ 】
　 素 子 が 破 損 又 は 発 光 能 の 喪 失 を 招 く こ と な く 半 径 6イ ン チ の 円 柱 の 周 り を な ぞ ら せ る に
足 る ほ ど 可 と う 性 で あ る こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 17の 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 有 機 電 界 発 光 素 子 に 関 し 、 ま た 特 に 発 光 層 組 成 物 に 関 す る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 発 光 ダ イ オ ー ド (LED)技 術 は 先 進 材 料 開 発 の 大 き な 場 と な り 、 き わ め て 多 数 の 未 来 技 術
型 用 途 分 野 に 影 響 を 及 ぼ す と 見 込 ま れ る 。 そ う し た 用 途 分 野 に は フ ラ ッ ト パ ネ ル デ ィ ス プ
レ イ な ど が あ り 、 こ れ は 液 晶 デ ィ ス プ レ イ (LCD)に 対 し て 格 段 の 低 消 費 電 力 、 高 解 像 度 、
広 視 野 角 、 応 答 時 間 の 短 縮 と い っ た 大 き な 強 み を も つ 。 LED技 術 は 白 熱 灯 や 蛍 光 灯 よ り も
低 コ ス ト の 光 源 を も た ら す 可 能 性 を 秘 め て い る 。 交 通 信 号 灯 や 懐 中 電 灯 な ど 一 部 の 在 来 用
途 分 野 で は す で に 無 機 系 LEDが 取 っ て 代 っ て お り 、 在 来 光 源 に 優 る と も 劣 ら な い 明 る さ と
格 段 の 低 消 費 電 力 が 可 能 に な っ て い る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 低 分 子 有 機 発 光 ダ イ オ ー ド (SMOLED)は 低 消 費 電 力 、 応 答 時 間 の 短 縮 、 高 解 像 度 、 さ ら に
は 製 造 し 易 さ な ど を も と に LCDデ ィ ス プ レ イ に 取 っ て 代 る も の と し て 実 用 化 が 進 ん で い る
。 そ う し た SMOLEDは フ ラ ッ ト パ ネ ル デ ィ ス プ レ イ 技 術 に 革 命 を 起 こ す と 見 込 ま れ る 。 多 大
の 関 心 を 集 め い て い る も う 1つ の 分 野 は ポ リ マ ー 発 光 材 料 を 使 用 し た フ レ キ シ ブ ル 有 機 発
光 ダ イ オ ー ド (FOLED)へ の 道 が 開 け る ポ リ マ ー 発 光 ダ イ オ ー ド (PLED)技 術 で あ る 。 ポ リ マ
ー 材 料 の 大 き な 強 み は 製 造 面 の 可 能 性 に あ る 。 FOLEDで は 、 可 と う 性 基 材 た と え ば 酸 化 イ
ン ジ ウ ム /ス ズ (TIO)を コ ー ト し た ポ リ マ ー 膜 [ポ リ エ チ レ ン テ レ フ タ レ ー ト (PET)、 配 向 ポ
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リ プ ロ ピ レ ン 又 は ポ リ カ ー ボ ネ ー ト な ど ]へ の フ ラ ッ ト パ ネ ル デ ィ ス プ レ イ の イ ン ク ジ ェ
ッ ト 印 刷 が 可 能 に な る 。 FOLEDに は ロ ー ル ツ ー ロ ー ル (roll to roll)印 刷 法 も 利 用 で き る
。 FOLEDは ユ ニ ー ク な フ ラ ッ ト 型 ま た は 曲 面 型 の デ ィ ス プ レ イ パ ネ ル へ の 応 用 が 可 能 で あ
り 、 そ の 将 来 性 は き わ め て 大 き い と 考 え ら れ る 。 そ う し た FOLEDは ユ ニ ー ク な 照 明 用 途 や
大 画 面 デ ィ ス プ レ イ に は 重 要 で あ ろ う 。 そ の 種 の デ ィ ス プ レ イ は 低 コ ス ト で 、 取 り 付 け が
簡 単 で 、 き わ め て 薄 く 、 ま た 電 力 効 率 も 高 い で あ ろ う 。 応 用 例 と し て 充 電 式 TV画 面 が 考 え
ら れ る が 、 そ れ は 厚 さ が 紙 数 枚 分 で 、 折 り 曲 げ ら れ 、 製 造 工 程 が 単 純 な だ け に 値 段 も 安 い
で あ ろ う 。 も ち ろ ん こ れ ら の 可 能 性 を 実 現 す る に は 数 多 く の 問 題 を 解 決 し な け れ ば な ら な
い 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 PLED開 発 で は 電 界 発 光 （ エ レ ク ト ロ ル ミ ネ セ ン ス ） を 示 す ポ リ マ ー 材 料 が 焦 点 と な っ て
い る 。 ポ リ マ ー EL材 料 は 一 般 に 共 役 ポ リ マ ー た と え ば ポ リ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン 、 ポ リ フ ル
オ レ ン 、 ポ リ フ ェ ニ レ ン 、 ポ リ チ オ フ ェ ン 及 び そ れ ら の 組 み 合 わ せ な ど で あ る 。 PLED用 の
共 役 ポ リ マ ー は 多 数 の 文 献 で 開 示 さ れ て い る 。 た と え ば 米 国 特 許 第 5,247,190号 (Friend e
t al.)、 米 国 特 許 第 5,900,327号 (Pei et al.)の 各 明 細 書 、 及 び Andersson et al., J. Ma
ter. Chem., 9, 1933-1940 (1999)を 参 照 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 PLED用 の 共 役 ポ リ マ ー に は 、 そ の 変 種 と し て 共 役 構 造 の オ リ ゴ マ ー 単 位 を 高 分 子 量 ポ リ
マ ー 中 に 結 合 さ せ た ポ リ マ ー な ど が あ る 。 た と え ば 米 国 特 許 第 5,376,456号 (Cumming et a
l.)明 細 書 、 米 国 特 許 第 5,609,970号 (Kolb et al.)、  Pinto et al., Polymer, 41, 2603-
2611 (2000)及 び 米 国 特 許 第 6,030,550号 (Angelopoulos et al.)を 参 照 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 蛍 光 性 や EL性 を 示 す 低 分 子 化 合 物 は 非 常 に 数 が 多 い 。 な か に は 一 般 に レ ー ザ ー 色 素 と 呼
ば れ る も の も あ る 。 こ れ ら の 化 合 物 は 非 常 に 高 い 蛍 光 性 を 、 従 っ て  EL性 を 示 す も の も 多
い 。 し か し 、 LED用 途 に 求 め ら れ る 性 質 は 一 般 に 溶 液 中 で 、 又 は 電 気 光 学 又 は 電 気 活 性 ポ
リ マ ー に 低 用 量 で ド ー ピ ン グ し た 状 態 で の み 、 観 察 さ れ る だ け で あ る 。 こ れ ら の 材 料 は 固
体 状 態 で は 、 結 晶 化 す る し 、 ま た PLED又 は SMOLEDに 利 用 し う る だ け の 機 械 的 一 体 性 を 欠 く
お そ れ が あ る 。 さ ら に (も っ と 重 要 な こ と に )、 そ の 優 れ た 蛍 光 性 及 び EL性 は 結 晶 化 に 伴 い
失 わ れ て し ま う 。 こ れ ら の 問 題 は LED材 料 に 関 す る 種 々 の 文 献 で 十 分 に 論 じ ら れ て き た 。
た と え ば Kelly, “ Flat Panel Displays. Advanced Organic Materials”  (Royal Societ
y of Chemistry, 2000), pp. 155及 び 177を 参 照 。 そ の た め 、 こ れ ら の 問 題 の 解 決 に 向 け
た 様 々 な 試 み が な さ れ て き た 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 た と え ば 米 国 特 許 第 6,329,082号 (Kreuder et al.)明 細 書 は LED素 子 へ の 使 用 に 適 し た ヘ
テ ロ -ス ピ ロ 化 合 物 を 開 示 し て い る 。 そ れ ら の 化 合 物 は 、 在 来 低 分 子 蛍 光 材 料 の 「 不 満 足
な 成 膜 性 及 び ・ ・ ・ 顕 著 な 結 晶 化 傾 向 」 を 克 服 す る も の だ と い う 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 米 国 特 許 第 6,214,481号 (Sakai et al.)明 細 書 は 、 蛍 光 量 子 効 率 が 固 体 状 態 で 0.3以 上 、
T g が 75℃ 以 上 で あ る 蛍 光 物 質 用 有 機 母 体 化 合 物 (ジ ス チ リ ル ア リ ー レ ン 誘 導 体 な ど )を 提 供
す る こ と で OLEDの 熱 不 安 定 性 と 溶 液 中 で の 低 発 光 輝 度 と い う 問 題 に 対 処 し よ う と し て い る
。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 LED成 分 に 蛍 光 性 ド ー パ ン ト を 含 め る と い う 例 も あ る 。 た と え ば Shoustikov et al., IE
EE Journal of Selected Topics in Quantum Electronics, Vol. 4, No. 1 (1998); Djur
ovich et al., Polymer Preprints, 41(1), 770 (2000); Chen et al., Polymer Reprint
s, 41(1), 835 (2000); 米 国 特 許 第 6,303,239号 (Arai)明 細 書 ; 米 国 特 許 第 4,769,292号 (T
ang et al.)明 細 書 ; 米 国 特 許 第 6,329,086号 (Shi et al.)明 細 書 ; 米 国 特 許 第 5,928,802
号 (Shi et al.)明 細 書 ; 及 び Hu et al., J. Appl. Phys., 83(11) 6002 (1989)を 参 照 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 参 考 文 献 に は 、 多 様 な 用 途 向 け の 非 活 性 ポ リ マ ー に 蛍 光 色 素 を 添 加 す る と い う 例 も 存 在
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す る 。 た と え ば Quaranta et al., Synthetic Metals, 124, 75-77 (2001); Muller et al
., Polymer Reprints, 41(1), 810 (2000); Sisk et al., Chemical Innovation, May 20
00; 米 国 特 許 第 6,067,186号 (Dalton et al.); Kocher et al., Advanced Functional Mat
erials, 11(1), 31 (2001); 及 び 米 国 特 許 第 5,952,778号 (Haskal et al.)を 参 照 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 参 考 文 献 に は 、 側 鎖 又 は 主 鎖 に 光 学 活 性 種 を 取 り 込 ん で 非 活 性 ポ リ マ ー を 改 質 し た と い
う 例 も 多 数 存 在 す る 。 Hwang et al., Polymer, 41, 6581-6587 (2000); 米 国 特 許 第 5,414
,069号 (Cumming et al.)明 細 書 ; 米 国 特 許 第 6,103,446号 (Devlin et al.); 及 び 米 国 特 許
出 願 公 開 公 報 US 2001/0026879 A1号 (Chen et al.)明 細 書 な ど を 参 照 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 米 国 特 許 第 6,277,504号 (Koch et al.)明 細 書 は 置 換 又 は 非 置 換 1,3,5-ト リ ス (ア ミ ノ フ
ェ ニ ル )ベ ン ゼ ン と 置 換 金 属 錯 化 ヒ ド ロ キ シ キ ノ リ ン 化 合 物 を ベ ー ス に し た 発 光 性 化 合 物
と の 成 分 を 含 む EL組 立 品 を 開 示 し て い る 。 こ の EL組 立 品 は ポ リ マ ー 結 合 剤 を さ ら に 含 む 場
合 も あ る 。 同 様 に 、 米 国 特 許 第 6,294,273号 (Heuer et al.)明 細 書 は N-ア ル キ ル -2,2’ -イ
ミ ノ -ビ ス (8-ヒ ド ロ キ シ -キ ノ リ ン )金 属 錯 体 の EL化 合 物 の た め の ポ リ マ ー 結 合 剤 を 開 示 し
て い る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 様 々 な 参 考 文 献 が 、 個 別 成 分 に 比 し て 性 能 向 上 が は か れ る 場 合 が 多 い LED素 子 用 活 性 EL
ポ リ マ ー の ブ レ ン ド に 言 及 し て い る 。 た と え ば Hu et al., J. Appl. Phys., 76(4), 2419
 (1994) 及 び Yang et al., Macromol. Symp., 124, 83-87 (1997)を 参 照 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 米 国 特 許 第 5,876,864号 (Kim et al.)明 細 書 は 非 活 性 ポ リ マ ー (た と え ば PMMA、 エ ポ キ シ
樹 脂 、 ポ リ ス チ レ ン な ど )と の フ ル オ レ ン 系 交 互 重 合 体 の ブ レ ン ド を 開 示 し て い る 。 米 国
特 許 第 6,255,449号 (Woo et al.)明 細 書 は 特 定 の 含 フ ル オ レ ン ポ リ マ ー と き わ め て 多 数 の
他 の ポ リ マ ー (共 役 ポ リ マ ー を 含 む )と の ブ レ ン ド の 有 用 性 に 言 及 し て い る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 Frederiksen et al., J. Mater. Chem., 4(5), 675-678 (1994) は LED素 子 用 ポ リ ス チ
レ ン 母 材 へ の レ ー ザ ー 色 素 の 添 加 を 教 示 し て い る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 米 国 特 許 第 5,821,003号 (Uemura et al.)明 細 書 は LED素 子 の 正 孔 輸 送 層 用 の 低 分 子 正 孔
輸 送 材 料 へ の ポ リ マ ー 結 合 剤 の 使 用 に 言 及 し て い る 。 ポ リ ス ル ホ ン 及 び 芳 香 族 第 三 級 ア ミ
ン が 例 と し て 挙 げ ら れ る 。 ポ リ マ ー で 結 合 さ せ た 正 孔 輸 送 層 に 少 量 の 蛍 光 性 化 合 物 を 含 め
る と 青 色 と 白 色 の 輝 度 が 増 す と 指 摘 し て い る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 米 国 特 許 第 5,663,573号 明 細 書 は バ イ ポ ー ラ EL素 子 製 造 へ の 多 様 な 有 機 発 光 材 料 の 使 用
を 開 示 し て い る 。 そ う し た 材 料 は ポ リ ピ リ ジ ン 、 ポ リ ピ リ ジ ル ビ ニ レ ン 、 ポ リ チ オ フ ェ ン
、 ポ リ フ ェ ニ レ ン 、 ポ リ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン 、 ポ リ フ ェ ニ レ ン ベ ン ゾ ビ ス チ ア ゾ ー ル 、 ポ
リ ベ ン ゾ イ ミ ダ ゾ ベ ン ゾ フ ェ ナ ン ト ロ リ ン 、 ポ リ フ ル オ レ ン 、 ポ リ ビ ニ ル カ ル バ ゾ ー ル 、
ポ リ ナ フ タ レ ン ビ ニ レ ン 、 ポ リ チ エ ニ レ ン ビ ニ レ ン 、 ポ リ フ ェ ニ レ ン ア セ チ レ ン 、 ポ リ フ
ェ ニ レ ン ジ ア セ チ レ ン 及 び ポ リ シ ア ノ テ レ フ タ リ リ デ ン な ど で あ る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 以 上 の よ う な 開 発 動 向 に も か か わ ら ず 、 LED素 子 に 使 用 さ れ う る 材 料 と し て 、 レ ー ザ ー
色 素 な ど の よ う な 低 分 子 EL材 料 の 優 れ た 特 性 を 取 り 込 み な が ら 、 PLEDが 一 般 に 示 す 製 造 特
性 と こ れ ら の 材 料 に 特 有 の 結 晶 挙 動 と を 効 果 的 に 取 り 除 く よ う に す る の が 望 ま し い 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 本 書 で 引 用 す る 参 考 文 献 は す べ て 参 照 指 示 に よ り そ の 全 体 が 本 明 細 書 に 組 み 込 ま れ る 。
【 発 明 の 開 示 】
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 そ こ で 、 本 発 明 は
　 　 有 機 EL(電 界 発 光 )材 料 を 母 材 中 に 分 散 さ せ て 含 む 発 光 層 で あ っ て 、 該 有 機 EL材 料 は 分
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子 量 が 約 2000amu未 満 で あ り 、 該 母 材 は T g が 170℃ 以 上 の 有 機 非 ELポ リ マ ー を 含 み 、 ま た 該
有 機 非 ELポ リ マ ー と 該 有 機 EL材 料 は そ れ ぞ れ 該 発 光 層 の 20重 量 %以 上 を 占 め る こ と を 特 徴
と す る 発 光 層 、 及 び
　 　 該 発 光 層 と 電 気 的 に 導 通 さ せ か つ 該 発 光 層 に 電 荷 を 伝 え て 該 発 光 層 が 発 光 す る よ う に
構 成 し た 電 極
を 含 む 発 光 素 子 を 提 供 す る 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 さ ら に 、 発 光 素 子 の 製 造 方 法 で あ っ て 、 発 光 層 を 設 け る ス テ ッ プ ; 及 び 該 発 光 層 と 電 気
的 に 導 通 さ せ か つ 該 発 光 層 に 電 荷 を 伝 え て 該 発 光 層 が 発 光 す る よ う に 構 成 し た 電 極 を 設 け
る ス テ ッ プ を 含 む 製 造 方 法 が 提 供 さ れ る 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
　 高 T g ポ リ マ ー に (強 い 蛍 光 性 を 、 従 っ て EL性 を 示 す )低 分 子 物 質 を 混 合 す る と 低 分 子 物 質
の 結 晶 化 を 伴 わ な い 薄 膜 の 形 成 が 可 能 に な る こ と を 発 見 し た 。 得 ら れ る 薄 膜 は 固 体 と し て
強 い 蛍 光 性 を 、 従 っ て EL性 を 示 す 。 こ の 用 途 に は 低 T g ポ リ マ ー は 不 適 当 で あ る 。 そ の 理 由
は 得 ら れ る ポ リ マ ー /EL材 料 混 合 物 の T g が 長 期 安 定 性 の 確 保 に 必 要 と さ れ る 値 よ り も 低 す
ぎ る た め 、 こ の 場 合 の EL材 料 混 合 レ ベ ル で は 要 求 水 準 の EL効 率 を 実 現 で き な い か ら で あ る
。 た と え ば 低 分 子 EL材 料 の 一 種 で あ り 、 結 晶 性 を 特 徴 的 に 示 す レ ー ザ ー 色 素 の 結 晶 速 度 は
ポ リ マ ー /レ ー ザ ー 色 素 混 合 物 の T g に 依 存 す る 。 FOLED素 子 の 製 造 又 は 使 用 に 際 し て 室 温 を
超 え る 温 度 に 見 舞 わ れ る の は 確 実 で あ ろ う が 、 そ の 温 度 が ポ リ マ ー /レ ー ザ ー 色 素 混 合 物
の T g を 超 え る と レ ー ザ ー 色 素 が 結 晶 化 し 、 素 子 の EL効 率 を 低 下 さ せ る お そ れ が あ る 。 高 T g
ポ リ マ ー を 使 用 す れ ば 、 た と え レ ー ザ ー 色 素 濃 度 が 発 光 薄 膜 の 50重 量 %を 超 え る 場 合 で も
レ ー ザ ー 色 素 の 結 晶 化 を 阻 止 し う る こ と が 判 明 し た 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 有 機 高 分 子
　 本 発 明 の 発 光 層 は T g が 170℃ 以 上 、 好 ま し く は 200℃ 以 上 で あ る 有 機 ポ リ マ ー を 含 む 。 従
っ て 、 本 明 細 書 で 使 用 す る 表 現 「 高 T g ポ リ マ ー 」 は ガ ラ ス 転 移 温 度 が 170℃ 以 上 で あ る ポ
リ マ ー を 意 味 す る 。 こ の 有 機 ポ リ マ ー は 発 光 層 の 約 20～ 約 80wt%を 占 め る の が 好 ま し く 、
ま た 一 部 の 好 ま し い 実 施 態 様 で は 発 光 層 の 約 40～ 約 60wt%を 占 め る 。 発 光 材 料 に 至 る 正 孔
及 び 電 子 輸 送 用 の パ ー コ レ ー シ ョ ン 経 路 を 確 保 す る に は EL材 料 の 含 有 量 を 20wt%以 上 と す
る 必 要 が あ る 。 よ り 低 い 含 有 量 で は 所 望 の EL結 果 を 実 現 す る に 足 る 輸 送 が 不 可 能 に な る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 好 適 な 有 機 ポ リ マ ー の 非 限 定 的 な 例 は 、 芳 香 族 ビ ス フ ェ ノ ー ル 系 の ポ リ カ ー ボ ネ ー ト 類
(要 求 T g 値 の 下 限 ); ポ リ ス ル ホ ン 類 、 た と え ば 4,4’ -ジ ク ロ ロ ジ フ ェ ニ ル ス ル ホ ン と ビ ス
フ ェ ノ ー ル Aと に 由 来 す る ポ リ ス ル ホ ン (T g ～ 180℃ )、 4,4’ -ビ ス フ ェ ノ ー ル と 4,4’ -ジ ク
ロ ロ ジ フ ェ ニ ル ス ル ホ ン と に 由 来 す る ポ リ フ ェ ニ ル ス ル ホ ン (T g ～ 220℃ )及 び 種 々 の ビ ス
フ ェ ノ ー ル と 4,4’ -ジ ク ロ ロ ジ フ ェ ニ ル ス ル ホ ン と に 由 来 す る 他 の ポ リ ス ル ホ ン 類 、 た と
え ば 4,4’ -ジ ヒ ド ロ キ シ ジ フ ェ ニ ル ス ル ホ ン と 4’ -ジ ク ロ ロ ジ フ ェ ニ ル ス ル ホ ン と に 由 来
す る ポ リ エ ー テ ル ス ル ホ ン な ど (T g ～ 220℃ ); ポ リ イ ミ ド 類 、 た と え ば 市 販 品 の Ultem 100
0 (T g ～ 220℃ )や そ の 変 種 、 及 び 二 無 水 物 類 (特 に 芳 香 族 系 二 無 水 物 類 、 た と え ば ピ ロ メ リ
ッ ト 酸 二 無 水 物 、 ベ ン ゾ フ ェ ノ ン 二 無 水 物 、 ジ フ ェ ニ ル エ ー テ ル 二 無 水 物 な ど )と ジ ア ミ
ン 類 (特 に 芳 香 族 ジ ア ミ ン 類 、 た と え ば 4,4’ -ジ ア ミ ノ ジ フ ェ ニ ル メ タ ン 、 4,4’ -ジ ア ミ
ノ ジ フ ェ ニ ル エ ー テ ル 及 び 4,4’ -ジ ア ミ ノ ジ フ ェ ニ ル ヘ キ サ フ ル オ ロ イ ソ プ ロ ピ リ デ ン 、
p-フ ェ ニ レ ン ジ ア ミ ン 、 m-フ ェ ニ レ ン ジ ア ミ ン な ど )と に 由 来 す る 他 の ポ リ イ ミ ド 類 (T g が
220℃ を か な り 上 回 る も の も 多 い )な ど で あ る 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 好 ま し い 種 類 の 高 T g ポ リ マ ー は ポ リ ア リ ー ル エ ー テ ル 類 、 た と え ば 米 国 特 許 第 5,658,99
4号 及 び 5,874,516号 明 細 書 で 開 示 さ れ て い る も の な ど を 含 む 。 こ の 種 類 の 材 料 で 特 に 好 ま
し い ポ リ マ ー は 4,4’ -ジ ブ ロ モ ビ フ ェ ニ ル と 9,9-ビ ス (4-ヒ ド ロ キ シ フ ェ ニ ル )フ ル オ レ ン
と の 重 合 で 得 ら れ る 縮 合 重 合 体 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
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　 こ れ ら の う ち あ る 種 の 実 施 態 様 で は ポ リ ア リ ー レ ン エ ー テ ル が
－ (－ O－ Ar 1 － O－ Ar 2 － ) m － (－ O－ Ar

3 － O－ Ar 4 － ) n －
の 繰 返 し 構 造 単 位 を 含 む 。 た だ し mは 0～ 1、 nは 1－ mで あ り 、 ま た Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 は
独 立 に 二 価 の ア リ ー レ ン 基 で あ る 。 こ れ ら の 実 施 態 様 で は Ar 1 、 Ar 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 は
【 ０ ０ ２ ７ 】
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ８ 】
か ら な る 群 よ り 独 立 に 選 択 さ れ る 二 価 の ア リ ー レ ン 基 で あ る の が 好 ま し い 。 た だ し Ar 1 、 A
r 2 、 Ar 3 及 び Ar 4 は 二 価 の 9,9-ジ フ ェ ニ ル フ ル オ レ ン を 除 い て 異 性 等 価 体 で は あ り え な い も
の と す る 。 あ る 種 の 実 施 態 様 で は mは 0.5で あ り 、 nも 0.5で あ る 。 あ る 種 の 別 の 実 施 態 様 で
は mは 1で あ り 、 Ar 1 は ビ フ ェ ニ ル 基 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
　 ポ リ ア リ ー ル エ ー テ ル 類 (及 び あ る 種 の 他 の ポ リ マ ー )の 特 徴 は 繰 返 し 単 位 中 に (カ ル ボ
ニ ル 基 な ど の よ う な )官 能 基 が 存 在 し な い こ と で あ る が 、 そ う し た 官 能 基 は 、 も し も 存 在
し た ら 、 膜 中 の 低 分 子 EL化 合 物 の ELを 消 光 す る 結 果 と な る お そ れ が あ る 。 興 味 深 い も う 1
つ の ポ リ ア リ ー ル エ ー テ ル は ポ リ (2,6-ジ メ チ ル -1,4-フ ェ ニ レ ン オ キ シ ド )(T g ～ 210℃ )及
び T g が 170℃ 以 上 で あ る 限 り で 芳 香 環 上 に 種 々 の 置 換 基 を 有 す る 類 似 構 造 体 で あ る 。 Robes
on et al.[Dale J. Meier編 Molecular Basis of Transitions and Relaxations (Gordon 
and Breach Science Publishers, New York) 所 収 , pp. 405-425]が 検 討 し て い る 他 の ポ
リ ア リ ー ル エ ー テ ル 類 も ま た 本 発 明 へ の 使 用 に 好 適 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 本 発 明 の 有 機 ポ リ マ ー と し て の 使 用 に 好 適 な 別 種 の 化 合 物 類 は 、 ポ リ ア リ ー レ ー ト 類 、
た と え ば ビ ス フ ェ ノ ー ル (ビ ス フ ェ ノ ー ル Aな ど )と 塩 化 テ レ (イ ソ )フ タ ロ イ ル か ら 誘 導 さ
れ る も の 、 及 び ポ リ ア リ ー レ ー ト と ポ リ カ ー ボ ネ ー ト の 前 記 単 位 か ら な る ポ リ エ ス テ ル カ
ー ボ ネ ー ト 類 を 含 む 。
【 ０ ０ ３ １ 】
EL材 料
　 本 発 明 の 発 光 層 は 、 有 機 ポ リ マ ー 母 材 中 に 分 散 さ せ た EL材 料 を 含 む 。 本 発 明 の EL材 料 は
EL用 途 分 野 で 電 気 活 性 特 性 を 示 す 材 料 と 定 義 さ れ 、 発 光 材 料 、 正 孔 輸 送 材 料 及 び 電 子 輸 送
材 料 を 含 む 。 EL材 料 は 電 気 活 性 種 の 組 み 合 わ せ で も よ い 。 本 発 明 の 好 ま し い 実 施 態 様 で は
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、 EL材 料 は 正 孔 輸 送 材 料 、 発 光 材 料 及 び 電 子 輸 送 材 料 の 組 み 合 わ せ で あ る 。 随 意 に 、 本 発
明 の EL材 料 は 正 孔 輸 送 材 料 と 発 光 材 料 の 組 み 合 わ せ 又 は 電 子 輸 送 材 料 と 発 光 材 料 の 組 み 合
わ せ で も よ い 。 EL材 料 は 発 光 層 の 約 20～ 約 80重 量 %を 占 め る の が 好 ま し く 、 場 合 に よ っ て
は 発 光 層 の 約 40～ 約 60重 量 %を 占 め る の が 好 ま し い 。 EL材 料 含 有 量 が も っ と 低 く て は 十 分
な EL輝 度 が 実 現 し な い お そ れ が あ り 、 ま た も っ と 高 く て は 得 ら れ る 膜 の 物 理 的 一 体 性 に 悪
影 響 が 及 び か ね な い 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 好 適 な EL材 料 は 本 発 明 の 高 T g ポ リ マ ー に 対 し て 混 和 性 で な け れ ば な ら な い 。 こ の 性 質 は
(活 性 種 の )T g の 上 昇 、 機 械 的 性 質 と 膜 の 一 体 性 の 大 幅 な 向 上 、 結 晶 速 度 の 抑 制 、 及 び ス ピ
ン オ ン 法 、 イ ン ク ジ ェ ッ ト 印 刷 及 び ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 へ の 対 応 可 能 性 な ど を も た ら
す で あ ろ う 。 好 適 な EL材 料 の 非 限 定 的 な 例 は 蛍 光 性 化 合 物 、 た と え ば レ ー ザ ー 色 素 や 他 の
有 機 活 性 種 な ど で あ り 、 そ れ に は ジ ス チ レ ニ ル 誘 導 体 、 た と え ば 米 国 特 許 第 5,503,910号
、 5,121,029号 及 び 6,214,481号 の 各 明 細 書 で 開 示 さ れ て い る も の も 含 ま れ る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
　 レ ー ザ ー 色 素 の 非 限 定 的 な 例 は ク マ リ ン 6、 ク マ リ ン 334、 ク マ リ ン 343、 ロ ー ダ ミ ン B、
ロ ー ダ ミ ン 6G、 ロ ー ダ ミ ン 110、 フ ル オ レ セ イ ン 548、 2’ ,7’ -ジ ク ロ ロ フ ル オ レ セ イ ン 、
過 塩 素 酸 ク レ シ ル バ イ オ レ ッ ト 、 過 塩 素 酸 ナ イ ル ブ ル ー AA、 p-テ ル フ ェ ニ ル 、 p-ク ア テ ル
フ ェ ニ ル 、 エ グ ザ ラ イ ト (Exalite)(376, 384r, 389)、 フ ル オ ロ ー ル 555、 二 酢 酸 フ ル オ レ
セ イ ン 、 カ ル ボ ス チ リ ル 165、 IR-140、 チ オ ニ ン 、 ペ リ レ ン 、 9-ア ミ ノ ア ク リ ジ ン HClな ど
で あ る 。 レ ー ザ ー 色 素 の 追 加 例 は
R 1 R 2 C=CH-Ar-CH=CR 3 R 4

の 一 般 構 造 を 有 す る 芳 香 族 メ チ リ ジ ン 化 合 物 な ど で あ る が 、 た だ し R 1 、 R 2 、 R 3 及 び R 4 は 水
素 、 ア ル キ ル 基 、 ア ル コ キ シ 基 、 置 換 芳 香 族 基 を 含 む 芳 香 族 基 、 脂 環 式 基 な ど で あ り 、 ま
た Arは 芳 香 族 構 造 で あ っ て 、 芳 香 族 基 上 に 種 々 の 置 換 基 を 有 す る も の を 含 め た フ ェ ニ ル -
、 ビ フ ェ ニ ル -、 テ ル フ ェ ニ ル -連 結 芳 香 族 構 造 で あ る 。 そ の 場 合 の 置 換 基 の 例 に は ア ル キ
ル 、 ア リ ー ル 、 ア ル コ キ シ 、 ヒ ド ロ キ シ ル 、 ハ リ ド 、 ア ミ ノ な ど を 含 め る こ と が で き る 。
こ の 種 の 組 成 物 は 種 々 の 出 光 興 産 特 許 、 た と え ば 米 国 特 許 第 5,503,910号 、 5,121,029号 及
び 6,214,481号 明 細 書 で 開 示 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 キ ナ ク リ ド ン 類 、 た と え ば 9,18-ジ ヒ ド ロ -9,18-ジ メ チ ル ベ ン ゾ [h]ベ ン ゾ [7,8]キ ノ [2,
3-b]ア ク リ ジ ン -7,16-ジ オ ン 、 7,16-ジ ヒ ド ロ -7,16-ジ メ チ ル ベ ン ゾ [a]ベ ン ゾ [5,6]キ ノ [
3,2-l]ア ク リ ジ ン -9,18-ジ オ ン 、 N,N’ -ジ メ チ ル -キ ナ ク リ ド ン な ど も ま た 、 本 発 明 の EL
材 料 に 発 光 材 料 と し て 使 用 す る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 連 結 芳 香 族 構 造 、 た と え ば 米 国 特 許 第 5,935,721号 明 細 書 で 開 示 さ れ て い る 9,10-ジ -(2-
ナ フ チ ル )ア ン ト ラ セ ン 誘 導 体 も ま た 、 本 発 明 の EL材 料 へ の 使 用 に 好 適 で あ る 。 発 光 性 の
ナ フ タ レ ン 誘 導 体 、 ア ン ト ラ セ ン 誘 導 体 、 フ ェ ナ ン ト レ ン 、 ペ リ レ ン 、 ク リ セ ン 、 ブ タ ジ
エ ン (た と え ば テ ト ラ フ ェ ニ ル ブ タ ジ エ ン )な ど も ま た 好 適 で あ り 、 米 国 特 許 第 6,004,685
号 明 細 書 で 開 示 さ れ て い る ペ リ フ ラ ン テ ン や 米 国 特 許 第 5,416,213号 明 細 書 で 開 示 さ れ て
い る テ ト ラ ビ ニ ル ピ ラ ジ ン も ま た 同 様 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 分 子 量 2000amu未 満 の 共 役 ポ リ マ ー の オ リ ゴ マ ー 、 た と え ば オ リ ゴ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン
、 オ リ ゴ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン 、 α -ク ア テ ル チ オ フ ェ ン や α -ヘ キ サ チ オ フ ェ ン な ど の よ う
な オ リ ゴ チ オ フ ェ ン 類 、 オ リ ゴ (p-フ ェ ニ レ ン )及 び オ リ ゴ フ ル オ レ ン 類 な ど は 本 発 明 の EL
材 料 用 の 好 適 な 発 光 材 料 と な り う る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 本 発 明 の EL材 料 の 一 種 で あ る 正 孔 輸 送 材 料 の 非 限 定 的 な 例 は 芳 香 族 第 三 級 ア ミ ン 、 ベ ン
ジ ジ ン 及 び ピ ラ ゾ リ ン 誘 導 体 、 そ れ に 既 知 の 他 の 正 孔 輸 送 材 料 で あ る 。 好 適 な ア リ ー ル ア
ミ ン 及 び ベ ン ジ ジ ン 誘 導 体 は 、 例 え ば N,N’ -ビ ス (3-メ チ ル フ ェ ニ ル )-N,N’ -ビ ス (フ ェ ニ
ル )ベ ン ジ ジ ン 、 N,N’ -ビ ス (4-メ チ ル フ ェ ニ ル )-N,N’ -ビ ス (フ ェ ニ ル )ベ ン ジ ジ ン 、 N,N
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’ -ジ (ナ フ タ レ ン -2-イ ル )-N,N’ -ジ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン 、 1,3,5-ト リ ス (3-メ チ ル ジ フ ェ
ニ ル ア ミ ノ )ベ ン ゼ ン ; 4,4’ -ビ ス (カ ル バ ゾ ー ル -9-イ ル )ビ フ ェ ニ ル ; 4,4’ ,4” -ト リ ス
(カ ル バ ゾ ー ル -9-イ ル )-ト リ フ ェ ニ ル ア ミ ン (CAS# 139092-78-7); N,N,N’ ,N’ -テ ト ラ キ
ス (3-メ チ ル フ ェ ニ ル )-ベ ン ジ ジ ン ; 4,4’ ,4” -ト リ ス (N-(2-ナ フ チ ル )-N-フ ェ ニ ル -ア ミ
ノ )-ト リ フ ェ ニ ル ア ミ ン ; 4,4’ ,4” -ト リ ス (N,N-ジ フ ェ ニ ル -ア ミ ノ )-ト リ フ ェ ニ ル ア ミ
ン な ど を 含 む 。 好 適 な ピ ラ ゾ リ ン 誘 導 体 の 例 は 、 た と え ば Takeshi Sano et al., J. Mate
r. Chem., 2000, 10(1), 157-161が 開 示 し て い る PYP-7及 び PYP-9
【 ０ ０ ３ ８ 】
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ３ ９ 】
で あ り 、 ま た α -ク ア テ ル チ オ フ ェ ン や α -ヘ キ サ チ オ フ ェ ン な ど の よ う な オ リ ゴ チ オ フ ェ
ン 類 、 ジ ベ ン ゾ ク リ セ ン 誘 導 体 、 オ リ ゴ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン 類 、 オ リ ゴ フ ル オ レ ン 類 、 フ
タ ロ シ ア ニ ン 類 及 び カ ル バ ゾ ー ル 誘 導 体 な ど を 含 む 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
　 本 発 明 の EL材 料 の 一 種 で あ る 電 子 輸 送 材 料 の 非 限 定 的 な 例 は オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 、 ト リ ア
ゾ ー ル 、 フ ェ ナ ン ト ロ リ ン 、 キ ノ リ ノ ラ ト 及 び ベ ン ゾ キ ノ リ ノ ラ ト 官 能 性 有 機 化 合 物 な ど
を 含 む 。 好 適 な オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 誘 導 体 の 例 は 2-(4-ビ フ ェ ニ リ ル )-5-(p-tert-ブ チ ル フ
ェ ニ ル )-1,3,4-オ キ サ ジ ア ゾ ー ル (PBD); 2,2’ -(1,3-フ ェ ニ レ ン )ビ ス [5-[4-(1,1-ジ メ チ
ル エ チ ル )フ ェ ニ ル ]]-1,3,4-オ キ サ ジ ア ゾ ー ル (CAS# 138372-67-5); 及 び 1,3-ビ ス (4-(4-
ジ フ ェ ニ ル ア ミ ノ )-フ ェ ニ ル -1,3,4-オ キ サ ジ ア ゾ ー ル -2-イ ル )-ベ ン ゼ ン (CAS# 184101-3
9-1)な ど を 含 む 。 好 適 な ト リ ア ゾ ー ル 誘 導 体 (正 孔 ブ ロ ッ キ ン グ 材 料 － 電 子 輸 送 材 料 )の 例
は 例 え ば 、 3,4,5-ト リ フ ェ ニ ル -1,2,4-ト リ ア ゾ ー ル ; 3,5-ビ ス (4-tert-ブ チ ル -フ ェ ニ ル
)-4-フ ェ ニ ル -1,2,4-ト リ ア ゾ ー ル ; 及 び 3-(4-ビ フ ェ ニ リ ル )-4-フ ェ ニ ル -5-tert-ブ チ ル
フ ェ ニ ル -1,2,4-ト リ ア ゾ ー ル な ど を 含 む 。 好 適 な フ ェ ナ ン ト ロ リ ン 誘 導 体 の 例 は 2,9-ジ
メ チ ル -4,7-ジ フ ェ ニ ル -1,10-フ ェ ナ ン ト ロ リ ン (BCP; CAS# 4733-39-5)な ど を 含 む 。 好 適
な キ ノ リ ノ ラ ト 及 び ベ ン ゾ キ ノ リ ノ ラ ト 錯 体 の 例 は ト リ ス (8-ヒ ド ロ キ シ キ ノ リ ノ ラ ト )ア
ル ミ ニ ウ ム (Alq 3 ); ビ ス (10-ヒ ド ロ キ シ ベ ン ゾ [h]キ ノ リ ノ ラ ト )ベ リ リ ウ ム (Bebq 2 ); 2,2
’ ,2” -(1,3,5-ベ ン ゼ ン ト リ イ ル )ト リ ス -[1-フ ェ ニ ル -1H-ベ ン ゾ イ ミ ダ ゾ ー ル ](TPBI); 
及 び シ ア ノ 置 換 オ リ ゴ フ ェ ニ レ ン ビ ニ レ ン 誘 導 体 な ど を 含 む 。
【 ０ ０ ４ １ 】
　 ポ リ マ ー 母 材 中 の 2種 類 以 上 の EL材 料 の 混 合 物 は 特 定 の 色 を 実 現 す る か 、 又 は 随 意 に 白
色 光 が 得 ら れ る と 見 込 ま れ る 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
　 EL材 料 の 分 子 量 は 2000amu未 満 で あ る の が 好 ま し い (す な わ ち EL材 料 は 低 分 子 物 質 で あ る
の が 好 ま し い )。 こ れ よ り も 高 分 子 の 物 質 で は 数 多 く の 高 T g ポ リ マ ー と の 混 和 性 が 悪 く な
る と 予 想 さ れ る 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
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発 光 素 子 の 構 造
　 本 発 明 の 発 光 素 子 の 構 造 は 多 様 に 変 化 さ せ る こ と が で き る 。 た と え ば 好 適 な 発 光 素 子 は
、 適 当 な 基 材 の 片 面 に 透 明 陽 極 を 設 け た も の に す る こ と が で き る 。 正 孔 注 入 /輸 送 層 は 透
明 陽 極 の 上 に 設 け る が 、 正 孔 注 入 層 と 正 孔 輸 送 層 の 両 方 を 含 む こ と が で き る 。 正 孔 輸 送 層
の 上 に は 発 光 層 を 設 け る が 、 そ こ は 正 孔 と 電 子 が 結 合 し て 光 を 発 す る 部 分 で あ る 。 発 光 層
の 上 に 電 子 注 入 ／ 輸 送 層 を 設 け 、 こ の 層 の 上 に 陰 極 を 設 け る 。 陽 極 、 発 光 及 び 陰 極 の 各 層
は 必 須 で あ る 。 正 孔 注 入 、 正 孔 輸 送 、 電 子 注 入 及 び 電 子 輸 送 の 各 層 は 随 意 で あ る 。 正 孔 輸
送 又 は 電 子 輸 送 が 速 す ぎ る よ う な 場 合 に は 発 光 層 内 の 電 子 -正 孔 結 合 を 最 大 限 に 実 現 す る
た め に 正 孔 又 は 電 子 ブ ロ ッ キ ン グ 層 を 設 け る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 一 般 に 陽 極 コ ー ト 基 材 は ガ ラ ス で あ る 。 透 明 ポ リ マ ー シ ー ト 又 は フ ィ ル ム を 採 用 す る こ
と も で き る 。 そ の 例 は ビ ス フ ェ ノ ー ル Aポ リ カ ー ボ ネ ー ト 、 PMMA、 ポ リ エ チ レ ン テ レ フ タ
レ ー ト フ ィ ル ム 、 ポ リ ス ル ホ ン フ ィ ル ム 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン フ ィ ル ム な ど を 含 む 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
　 透 明 陽 極 は 酸 化 イ ン ジ ウ ム ス ズ (ITO)、 酸 化 ス ズ 、 又 は ド ー プ 処 理 酸 化 亜 鉛 で あ る の が
好 ま し い 。 正 孔 の 注 入 を 改 善 す る た め に 、 導 電 性 ポ リ マ ー 材 料 を 陽 極 と し て 、 又 は 陽 極 上
の コ ー ト 層 と し て 使 用 す る こ と が で き る 。 そ う し た 材 料 の 非 限 定 的 な 例 は ポ リ (ス チ レ ン
ス ル ホ ン 酸 )か 又 は 他 の 適 当 な ド ー パ ン ト で ド ー プ し た ポ リ (3,4-エ チ レ ン ジ オ キ シ チ オ フ
ェ ン )、 及 び ス ル ホ ン 化 ポ リ ア ニ リ ン 誘 導 体 ま た は 強 有 機 酸 で ド ー プ し た 変 種 ポ リ ア ニ リ
ン な ど を 含 む 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
　 正 孔 輸 送 層 の 非 限 定 的 な 例 は ポ リ ビ ニ ル カ ル バ ゾ ー ル 、 芳 香 族 第 三 級 ア ミ ン 及 び フ タ ロ
シ ア ニ ン な ど を 含 む 。 あ る 種 の 実 施 例 で は 、 正 孔 輸 送 層 は EL材 料 と の 関 連 で す で に 述 べ た
低 分 子 化 合 物 と 、 よ り 高 分 子 の 類 似 化 合 物 と か ら な っ て も よ い 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
　 電 子 輸 送 /注 入 層 は 、 低 分 子 化 合 物 、 た と え ば 8-ヒ ド ロ キ シ キ ノ リ ン の 金 属 錯 体 、 ト リ
ア ゾ ー ル 類 、 又 は オ キ サ ジ ア ゾ ー ル 、 キ ノ キ サ リ ン 又 は ト リ ア ゾ ー ル 基 を 有 す る よ り 分 子
量 の 大 き い ポ リ マ ー を 含 む こ と が で き る 。 あ る 種 の 実 施 態 様 で は 、 電 子 輸 送 層 は EL材 料 と
の 関 連 で す で に 述 べ た 低 分 子 化 合 物 と 、 よ り 高 分 子 の 類 似 化 合 物 と か ら な っ て も よ い 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
　 金 属 陰 極 は カ ル シ ウ ム 、 マ グ ネ シ ウ ム 、 ア ル ミ ニ ウ ム 、 銀 及 び イ ン ジ ウ ム か ら な る 群 よ
り 選 択 さ れ る 少 な く と も 1種 類 の 金 属 を 含 む こ と が で き る 。 こ の 選 択 肢 群 中 の 複 数 の 金 属
が 存 在 す る と き は 、 そ れ ら を 混 合 又 は 積 層 す る こ と が で き る 。 他 の 金 属 と の 合 金 を 使 用 す
る こ と も で き る し 、 ま た ア ル カ リ 又 は ア ル カ リ 土 類 金 属 、 た と え ば Csや Liを (CsFや LiFと
し て )少 量 使 用 す る こ と も で き る 。 前 記 の 好 ま し い 実 施 態 様 で は 、 本 発 明 の 発 光 層 を 正 孔
注 入 /輸 送 層 と 電 子 注 入 /輸 送 層 と の 間 に 設 け る の が 好 ま し い 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
　 あ る い は 多 機 能 の 単 層 を も っ て 、 正 孔 注 入 /輸 送 層 、 電 子 注 入 /輸 送 層 及 び 発 光 層 の う ち
少 な く と も 2つ の 層 の 代 り と す る こ と が で き る 。 本 発 明 の あ る 種 の 実 施 態 様 で は 、 正 孔 輸
送 、 電 子 輸 送 及 び 発 光 の 各 材 料 を ど れ も 発 光 層 の 高 T g ポ リ マ ー と 混 合 す る こ と に よ り (電
極 間 の )単 層 の 素 子 と す る こ と が で き る 。 単 層 素 子 は 多 層 素 子 よ り も 製 造 面 の 利 点 が 大 き
く な る 。 こ の 実 施 態 様 に 固 有 の こ う し た 特 徴 は き わ め て 重 要 で あ る 。 発 光 素 子 で は 正 孔 輸
送 と 電 子 輸 送 を 調 和 さ せ る こ と に よ り 、 素 子 内 の 適 正 位 置 で 正 孔 と 電 子 の 再 結 合 が 起 こ る
よ う に す る こ と が 重 要 だ か ら で あ る 。 正 孔 輸 送 、 電 子 輸 送 、 発 光 の 各 材 料 を 本 発 明 の 高 T g
ポ リ マ ー と 混 合 す れ ば 、 発 光 素 子 の 最 適 化 が 容 易 に 行 え る 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
　 発 光 素 子 を 製 造 す る 場 合 、 透 明 導 電 性 ポ リ マ ー (た と え ば ポ リ エ チ レ ン ジ オ キ シ チ オ フ
ェ ン す な わ ち PEDOTな ど )の 正 孔 注 入 層 は ス ピ ン コ ー ト 法 、 ス プ レ ー コ ー ト 法 、 メ ニ ス カ ス
コ ー ト 法 、 ス ク リ ー ン 印 刷 、 イ ン ク ジ ェ ッ ト 印 刷 法 又 は ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 に よ り 設
け る こ と が で き る 。 低 分 子 正 孔 注 入 材 料 は ス パ ッ タ リ ン グ 法 又 は 蒸 着 法 で 成 膜 す る こ と が
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で き る 。 正 孔 輸 送 層 は 真 空 蒸 着 法 や 他 の 公 知 方 法 で 設 け る こ と が で き る 。 低 分 子 EL材 料 に
対 し て 混 和 性 で あ る 高 T g ア モ ル フ ァ ス ポ リ マ ー を 含 む 発 光 層 は 好 適 な 溶 媒 を 使 用 し て ス ピ
ン コ ー ト 法 や イ ン ク ジ ェ ッ ト 印 刷 、 ス ク リ ー ン 印 刷 又 は ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 で 設 け る
こ と が で き る 。 電 子 輸 送 /注 入 層 は 真 空 蒸 着 法 や 他 の 公 知 方 法 で 設 け る こ と が で き る 。 陰
極 は 周 知 の ス パ ッ タ リ ン グ 法 又 は 熱 真 空 蒸 発 /蒸 着 法 、 並 び に ス ク リ ー ン 印 刷 、 イ ン ク ジ
ェ ッ ト 印 刷 又 は ロ ー ル ツ ー ロ ー ル 印 刷 法 で 設 け る こ と が で き る 。
【 ０ ０ ５ １ 】
　 数 多 く の 潜 在 用 途 に 必 要 と さ れ る 多 色 デ ィ ス プ レ イ パ ネ ル を 実 現 す る た め の 発 光 素 子 の
具 体 的 な 構 造 に は 、 赤 、 緑 、 青 の 各 発 光 ピ ク セ ル を 使 用 し て フ ル カ ラ ー ス ペ ク ト ル を 実 現
す る よ う に す る た め の ピ ク セ ル 設 計 が 伴 う 。 高 T g ポ リ マ ー と 低 分 子 EL化 学 種 の 組 み 合 わ せ
に は 、 ピ ク セ ル か ら 隣 接 ピ ク セ ル へ の 化 学 種 の 移 動 と そ れ に 伴 う 経 時 的 な 退 色 を 阻 止 す る
こ と が で き る と い う 利 点 が あ る 。 こ う し た 組 み 合 わ せ は 高 温 暴 露 に 対 す る 安 定 性 の 向 上 に
つ な が り 、 ひ い て は 輝 度 、 鮮 明 度 の 低 下 を 伴 わ な い 高 寿 命 化 に つ な が る は ず で あ る 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
　 本 発 明 の 好 ま し い LED素 子 は フ レ キ シ ブ ル フ ラ ッ ト パ ネ ル デ ィ ス プ レ イ で あ る 。 こ の 場
合 の 「 フ レ キ シ ブ ル （ 可 と う 性 ） 」 は 、 可 と う 性 の 物 体 (た と え ば フ ラ ッ ト パ ネ ル デ ィ ス
プ レ イ )を 半 径 6イ ン チ の 円 柱 曲 面 上 に 取 り 付 け て も 素 子 が 破 損 す る こ と な く 、 ま た 平 面 状
態 の 場 合 と 同 様 の 発 光 能 を 失 う こ と も な い と い う 意 味 で あ る 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
　 本 発 明 の LED素 子 で は 、 陰 極 材 料 に 使 用 さ れ る 大 部 分 の 組 成 物 は 水 及 び /酸 素 に 対 し て 敏
感 で あ ろ う 。 素 子 の 構 築 に 使 用 さ れ る 他 の 層 や 材 料 も ま た 水 や 酸 素 と の 接 触 に 対 し て 敏 感
で あ る こ と が あ る 。 剛 性 素 子 の 場 合 は 、 素 子 内 へ の 水 又 は 酸 素 の 拡 散 を 防 止 す る た め の 適
切 な シ ー ラ ン ト で ガ ラ ス の 両 面 を コ ー ト す れ ば 十 分 で あ ろ う 。 可 と う 性 素 子 の 場 合 は 、 可
と う 性 バ リ ア フ ィ ル ム を 使 用 す る 必 要 が あ ろ う 。 素 子 の 非 透 明 側 に は 金 属 化 ポ リ エ チ レ ン
テ レ フ タ レ ー ト な ど の よ う な 可 と う 性 バ リ ア フ ィ ル ム を 使 用 す る こ と が で き よ う 。 透 明 側
に は 可 と う 性 透 明 バ リ ア フ ィ ル ム 、 た と え ば Vitex Corporationの BARIXカ プ セ ル 塗 料 や 米
国 特 許 第 6,268,695号 (Affinito)で 開 示 さ れ て い る も の を 使 用 す る こ と が で き よ う 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
　 本 発 明 の 発 光 素 子 の 製 造 で は 、 発 光 層 成 膜 用 の 溶 液 に 使 用 す る 非 電 気 活 性 ポ リ マ ー と 溶
媒 は 精 製 す る の が 好 ま し い 。 イ オ ン 種 (た と え ば Na + 、 Li + 、 K + 、 Ca + + 、 Mg + + 、 Cu + 、 Cu + + な
ど )や 対 イ オ ン (た と え ば Cl - 、 Br - 、 SO 4

- 、 CO 3
- な ど )は 除 去 す る の が 、 素 子 効 率 の 確 保 と

い う 意 味 で も 発 光 素 子 ご と の 発 光 層 品 質 ム ラ の 抑 制 と い う 意 味 で も 、 好 ま し い 。 汚 染 物 質
の 含 有 量 を 許 容 レ ベ ル に 引 き 下 げ る 方 法 と し て は ポ リ マ ー 溶 液 の 非 溶 媒 中 で の 凝 集 と そ れ
に 続 く す す ぎ 洗 い 、 イ オ ン 交 換 法 に よ る イ オ ン 種 の 抽 出 、 キ レ ー ト 剤 の 添 加 な ど が あ る 。
イ オ ン 種 に よ る 汚 染 は 、 本 発 明 に 使 用 可 能 な 多 数 の 縮 合 重 合 体 で 特 に 問 題 と あ る 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
　 以 下 、 実 施 例 を 参 照 し な が ら 本 発 明 を さ ら に 詳 し く 説 明 す る が 、 本 発 明 は も ち ろ ん 以 下
の 実 施 例 に 限 定 さ れ る も の で は な い 。
【 実 施 例 】
【 ０ ０ ５ ６ 】
　 本 発 明 の 説 明 を 目 的 と し た 最 初 の 一 連 の 実 施 例 で は 一 般 的 な 溶 媒 中 で 蛍 光 色 素 と 高 T g ポ
リ マ ー の 希 釈 溶 液 を 調 製 し た 。 試 料 (実 施 例 1～ 14)は 調 製 後 、 中 度 の 加 熱 (比 較 的 高 沸 点 の
溶 媒 の 場 合 で 80℃ 以 下 )に よ り 可 溶 性 を 高 め た 。 実 施 例 1～ 14を 要 約 す る と 表 1の よ う に な
る 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
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【 表 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ５ ８ 】
　 溶 液 試 料 は す べ て 、 10× 10mmキ ュ ベ ッ ト に 入 れ て 吸 光 度 と ホ ト ル ミ ネ セ ン ス を 調 べ た 。
液 体 試 料 は 適 当 な 溶 媒 で 希 釈 し 可 視 領 域 の 吸 光 度 極 大 値 が 0.8a.u.未 満 と な る よ う に し て
、 吸 光 度 、 ホ ト ル ミ ネ セ ン ス 両 シ グ ナ ル の 非 線 形 ひ ず み を 除 去 す る よ う に し た 。
【 ０ ０ ５ ９ 】
　 吸 光 ス ペ ク ト ル は 日 立 U-3110分 光 光 度 計 で 測 定 し た 。 ス リ ッ ト 通 過 幅 は 2nm、 走 査 速 度
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は 300nm/分 、 走 査 間 隔 は 2nmで あ っ た 。 液 体 試 料 の 場 合 は 、 適 当 な 溶 媒 を 入 れ た キ ュ ベ ッ
ト を 対 照 ビ ー ム 中 に 置 き 、 乾 燥 膜 試 料 の 場 合 に は 清 浄 シ リ カ デ ィ ス ク 又 は ガ ラ ス ス ラ イ ド
を 対 照 ビ ー ム 中 に 置 い た 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
　 ホ ト ル ミ ネ セ ン ス ・ ス ペ ク ト ル は 高 圧 Xeラ ン プ 光 源 の 日 立 F-2000蛍 光 分 光 計 を 使 用 し て
測 定 し た 。 励 起 、 発 光 両 分 光 器 と も バ ン ド 幅 は 10nmで あ っ た 。 膜 試 料 は 光 源 に 対 し て 45度
の 角 度 に セ ッ ト し 、 前 面 照 射 で 発 光 さ せ た 。
【 ０ ０ ６ １ 】
実 施 例 15: LED素 子 の 構 築 と 試 験
　 片 面 に ITO(抵 抗 =8～ 12Ω )を コ ー ト し た 非 磨 き フ ロ ー ト ガ ラ ス SiO 2 ス ラ イ ド (50× 75× 1.
1mm)の ITOコ ー ト 面 上 の 両 端 部 に 約 0.5cm 2 の 導 電 性 銀 ペ ー ス ト (Ted Pella, Inc.の コ ロ イ
ド 銀 ペ ー ス ト )を 塗 布 し た 。 銀 ペ ー ス ト 凝 固 後 、 ス ラ イ ド を ス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー (Laurell 
Model WS-400-8FTM-Full/HPD)に セ ッ ト し 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー ル で ス ピ ン 洗 浄 し た 。 Baytron
 P[3,4－ ポ リ エ チ レ ン ジ オ キ シ チ オ フ ェ ン － ポ リ ス チ レ ン ス ル ホ ネ ー ト （ CAS# 1555090-8
3-8） の 固 形 分 1.3wt%水 溶 液 ]を Bayer社 か ら 入 手 し 、 1μ mフ ィ ル タ ー で ろ 過 し 、 ITOコ ー ト
・ ガ ラ ス ス ラ イ ド 表 面 に 2000rpmで 45秒 間 ス ピ ン コ ー ト し た 。 こ の 試 料 を 乾 燥 さ せ 、 次 い
で 0.4179gの ロ ー ダ ミ ン B、 0.4152gの ポ リ ス ル ホ ン (P-1700; Amoco)及 び 40gの CHCl 3 の 溶 液
約 1mlを コ ー ト ・ ガ ラ ス ス ラ イ ド に 1000rpmで ス ピ ン コ ー ト し た 。 次 い で こ の サ ン プ ル に マ
ス ク を 施 し 、 Al陰 極 部 を 熱 真 空 蒸 着 法 で 設 け た 。 Al陰 極 の 端 部 に は 前 記 の 導 電 性 銀 ペ ー ス
ト を コ ー ト し た 。 室 内 (相 対 湿 度 50%、 23℃ )で 数 週 間 乾 燥 、 硬 化 さ せ た 後 、 陰 極 と 陽 極 を
電 圧 源 に 接 続 し 、 素 子 に 20Vと 40Vの 電 圧 を 印 加 し た 。
【 ０ ０ ６ ２ 】
　 発 光 が 観 測 さ れ た が 、 40Vで の 発 光 は き わ め て 高 輝 度 で あ っ た 。 発 光 が 観 測 さ れ た の は
導 電 性 銀 ペ ー ス ト を 塗 布 し た Al領 域 に 限 ら れ た 。 後 で 分 析 す る と 、 Al陰 極 が 薄 す ぎ て 銀 ペ
ー ス ト 非 塗 布 部 で は 導 通 が 実 現 し な か っ た 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
実 施 例 16: LED素 子 の 作 製
　 片 面 に ITO(抵 抗 =8～ 12Ω )を コ ー ト し た 非 磨 き フ ロ ー ト ガ ラ ス SiO 2 ス ラ イ ド (50× 75× 1.
1mm)を オ ゾ ン に 20分 間 さ ら し 、 次 い で ITOコ ー ト 面 上 の 両 端 部 (75mm間 隔 )に 約 0.5cm 2 の 導
電 性 銀 ペ ー ス ト (Ted Pella, Inc.の コ ロ イ ド 銀 ペ ー ス ト )を 塗 布 し た 。 銀 ペ ー ス ト 凝 固 後
、 ス ラ イ ド を ス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー (Laurell Model WS-400-8FTM-Full/HPD)に セ ッ ト し た 。
0.2550gの ク マ リ ン 6と 0.2410gの PAE-2と を 40gの シ ク ロ ペ ン タ ノ ン (0.45μ mフ ィ ル タ ー で
ろ 過 処 理 )に 溶 解 し た 溶 液 約 1mlを ガ ラ ス ス ラ イ ド に 1000rpmで 45秒 間 ス ピ ン コ ー ト し た 。
【 ０ ０ ６ ４ 】
実 施 例 17: LEDの 作 製
　 片 面 に ITO(抵 抗 =8～ 12Ω )を コ ー ト し た 非 磨 き フ ロ ー ト ガ ラ ス SiO 2 ス ラ イ ド (50× 75× 1.
1mm)を オ ゾ ン に 20分 間 さ ら し 、 次 い で ITOコ ー ト 面 上 の 両 端 部 (75mm間 隔 )に 約 0.5cm 2 の 導
電 性 銀 ペ ー ス ト (Ted Pella, Inc.の コ ロ イ ド 銀 ペ ー ス ト )を 塗 布 し た 。 銀 ペ ー ス ト 凝 固 後
、 ス ラ イ ド を ス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー (Laurell Model WS-400-8FTM-Full/HPD)に セ ッ ト し た 。
Baytron P[3,4-ポ リ エ チ レ ン ジ オ キ シ チ オ フ ェ ン -ポ リ ス チ レ ン ス ル ホ ネ ー ト (CAS# 15550
90-83-8)]の 水 溶 液 (固 形 分 1.3wt%)を Bayer社 か ら 入 手 し 、 等 量 の 蒸 留 水 で 希 釈 し 、 1μ mフ
ィ ル タ ー で ろ 過 し 、 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス ス ラ イ ド 表 面 に 1000rpmで 45秒 間 ス ピ ン コ ー ト し た
。 次 い で ガ ラ ス ス ラ イ ド を 空 気 循 環 炉 で (ガ ラ ス カ バ ー を か ぶ せ て )125℃ に 5分 間 加 熱 し た
。 冷 却 後 、 0.1705gの ロ ー ダ ミ ン Bと 0.1520gの PAE-2と を 30gの シ ク ロ ペ ン タ ノ ン に 溶 解 し (
0.45μ mフ ィ ル タ ー で ろ 過 処 理 し )た 溶 液 約 1mlを ガ ラ ス ス ラ イ ド に 1000rpmで 45秒 間 ス ピ ン
コ ー ト し た 。 こ の 試 料 に は 再 度 、 前 記 溶 液 を さ ら に 1ml、 1000rpmで 45秒 間 ス ピ ン コ ー ト し
た 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
実 施 例 18: LEDの 作 製
　 片 面 に ITO(抵 抗 =8～ 12Ω )を コ ー ト し た 非 磨 き フ ロ ー ト ガ ラ ス SiO 2 ス ラ イ ド (50× 75× 1.
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1mm)を オ ゾ ン に 20分 間 さ ら し 、 次 い で ITOコ ー ト 面 上 の 両 端 部 (75mm間 隔 )に 約 0.5cm 2 の 導
電 性 銀 ペ ー ス ト (Ted Pella, Inc.の コ ロ イ ド 銀 ペ ー ス ト )を 塗 布 し た 。 銀 ペ ー ス ト 凝 固 後
、 ス ラ イ ド を ス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー (Laurell Model WS-400-8FTM-Full/HPD)に セ ッ ト し た 。
0.1705gの ロ ー ダ ミ ン Bと 0.1520gの PAE-2と を 30gの シ ク ロ ペ ン タ ノ ン に 溶 解 し (0.45μ mフ
ィ ル タ ー で ろ 過 処 理 し )た 溶 液 約 1mlを ガ ラ ス ス ラ イ ド に 1000rpmで 45秒 間 ス ピ ン コ ー ト し
た 。
【 ０ ０ ６ ６ 】
実 施 例 19: 薄 膜 特 性 の 実 証
　 実 施 例 14の 試 料 (0.1310gの ク マ リ ン 334/0.1306gの ポ リ ス ル ホ ン /40gの テ ト ラ ヒ ド ロ フ
ラ ン )を ペ ト リ 皿 に キ ャ ス ト し 、 室 温 で 脱 揮 し た 。 得 ら れ た 薄 膜 は 、 ガ ラ ス に し っ か り と
接 着 し て い た が 、 水 に 浸 し て 剥 が れ た 。 こ の 超 薄 膜 は ポ リ マ ー が 50wt%未 満 で あ る に も か
か わ ら ず 機 械 的 強 度 を 備 え て い た 。 動 的 機 械 分 析 に よ り ガ ラ ス 転 移 温 度 は 約 50℃ で あ る と
判 明 し た 。 こ れ は 残 留 溶 媒 (THF)が 薄 膜 中 に 残 っ て い る 明 ら か な し る し で あ っ た 。 従 っ て
乾 燥 薄 膜 な ら T g >50℃ で あ ろ う と 推 定 さ れ た 。 薄 膜 が 透 明 、 ア モ ル フ ァ ス で 、 機 械 的 耐 久
性 を 備 え る と の 観 測 結 果 は 、 高 T g ポ リ マ ー と 高 配 合 量 の 低 分 子 EL化 合 物 の 組 み 合 わ せ が FO
LED製 造 法 に は 非 常 に 好 適 で あ る こ と を 示 し て い る 。
【 ０ ０ ６ ７ 】
実 施 例 20: 高 分 子 /蛍 光 材 料 ブ レ ン ド の T g の 測 定
　 2gの ポ リ ス ル ホ ン 試 料 (P-3500; Amoco)と 1gの ク マ リ ン 6 (Aldrich)を 30gの THFに 溶 解 し
、 次 い で 脱 揮 し た 。 こ の 脱 揮 薄 膜 を 210～ 220℃ で 圧 縮 成 形 し た 。 3gの ポ リ ス ル ホ ン 試 料 (P
-3500; Amoco)を や は り 30gの THFに 溶 解 し 、 脱 揮 し 、 230～ 240℃ で 圧 縮 成 形 し た 。 両 薄 膜
試 料 を 、 Rheometrics Solid Analyzer (RSAII)を 使 用 し て 変 形 周 波 数 6.28rad/秒 で 動 的 機
械 分 析 に か け た 。 ポ リ ス ル ホ ン の T g は 当 初 は 146℃ で あ っ た (試 料 中 に THFが 残 留 し て い る
こ と を 示 唆 )が 、 完 全 脱 揮 す る と T g は 190℃ に な っ た 。 ま た ポ リ ス ル ホ ン /ク マ リ ン 6 (2/1
ブ レ ン ド )の T g は 132℃ で あ っ た 。 こ の ブ レ ン ド は 透 明 で あ り 、 混 和 性 が き わ め て 高 い よ う
に 見 え た 。
【 ０ ０ ６ ８ 】
　 前 記 ブ レ ン ド に つ い て DSC結 果 を 10℃ /分 の 加 熱 /冷 却 速 度 で 求 め た 。
【 ０ ０ ６ ９ 】
　 テ ト ラ ヒ ド ロ フ ラ ン か ら キ ャ ス ト し た ポ リ ス ル ホ ン /ク マ リ ン 6 (2/1)ブ レ ン ド の 熱 量 測
定 結 果 は 次 の と お り で あ る :
　 ク マ リ ン 6(対 照 )
　 第 1加 熱 :　 T m =211.3℃ ; Δ H f =109.8J/g
　 第 1冷 却 :　 T c =184.0℃ ; Δ H c =87.6J/g
　 第 2加 熱 :　 T m =211.8℃ ; Δ H f =94.9J/g
　 ポ リ ス ル ホ ン (対 照 )
　 第 1加 熱 :　 T g =142.5℃
　 第 1冷 却 :　 T g =166.2℃
　 第 2加 熱 :　 T g =169.8℃
　 ポ リ ス ル ホ ン /ク マ リ ン 6 (2/1)ブ レ ン ド
　 第 1加 熱 :　 T g =100.4℃ ; T c =159.3℃ ; Δ H c =16.3J/g; T m =190.7℃ ; Δ H f =18.2J/g
　 第 1冷 却 :　 T g =107.0℃
　 第 2加 熱 :　 T g =110.4℃ ; T c =183.3℃ ; Δ H c =0.75J/g; T m =197.0℃ ; Δ H f =0.82J/g
【 ０ ０ ７ ０ 】
　 ま た 以 上 の DSC結 果 は 、 残 留 THFに 起 因 す る ポ リ ス ル ホ ン T g の 低 下 を 示 し て い る 。 冷 却 デ
ー タ と 第 2加 熱 デ ー タ は 試 料 か ら の THF脱 揮 に よ る T g の 上 昇 を 示 し て い る 。 ポ リ ス ル ホ ン /
ク マ リ ン 6ブ レ ン ド 試 料 は 、 こ の 試 料 が 調 製 し た ま ま の 状 態 で は ア モ ル フ ァ ス で あ る が 、
熱 量 測 定 の 温 度 変 化 過 程 で 温 度 が 該 ブ レ ン ド の T g を 超 え る と 結 晶 化 す る こ と を 示 し て い る
。 冷 却 曲 線 か ら は 、 ブ レ ン ド 中 の ク マ リ ン 6は ま っ た く 結 晶 化 し な い の に 対 し て 対 照 ク マ
リ ン 6は 顕 著 な 結 晶 化 を 示 す こ と が 明 ら か で あ る 。 第 2加 熱 曲 線 は 、 試 料 T g を 十 分 に 上 回 る
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温 度 に 加 熱 す る と ク マ リ ン 6が ご く わ ず か な が ら 結 晶 化 す る こ と を 示 し て い る 。 ポ リ ス ル
ホ ン /ク マ リ ン 6ブ レ ン ド か ら の 溶 媒 脱 揮 を 急 速 に 行 え ば 、 LED用 途 で 問 題 が 起 こ る と 指 摘
さ れ て い る 値 (～ 75℃ )を 十 分 に 上 回 る T g を 有 す る ア モ ル フ ァ ス 薄 膜 が 得 ら れ よ う 。 以 上 の
DMA及 び DSC結 果 か ら 明 ら か な よ う に 、 レ ー ザ ー 色 素 (た と え ば ク マ リ ン 6)は ポ リ ス ル ホ ン
な ど の よ う な 高 T g ポ リ マ ー と 混 合 す れ ば そ の 結 晶 速 度 が 大 幅 に 低 下 す る 。
【 ０ ０ ７ １ 】
[実 施 例 21]
　 35.5mgの PAE-2、 16.2mgの N,N’ -ビ ス (3-メ チ ル フ ェ ニ ル )-N,N’ -ジ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン
(TPD, CAS# 65181-78-4)及 び 0.9mgの ク マ リ ン 6(CAS# 38215-36-0)を 2.61gの ク ロ ロ ベ ン ゼ
ン に 溶 解 し て 溶 液 を 調 製 し た 。 片 面 に ITO(シ ー ト 抵 抗 15Ω /ス ク エ ア 以 下 )を コ ー ト し た 磨
き ソ ー ダ 石 灰 フ ロ ー ト ガ ラ ス (2.5× 2.5× 0.7cm)を 洗 剤 、 脱 イ オ ン 水 、 メ タ ノ ー ル 、 イ ソ
プ ロ パ ノ ー ル 及 び ア セ ト ン 中 で 順 次 、 各 5分 間 超 音 波 洗 浄 し た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 は
洗 浄 溶 媒 を 変 え る た び に 乾 燥 さ せ た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 を UV-オ ゾ ン に 10分 間 さ ら し
た 後 、 Laurell Model WS-400-N6PPス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー の チ ャ ッ ク に セ ッ ト し 、 前 記 溶 液
を 1200rpmの 回 転 速 度 で ス ピ ン コ ー ト し た 。 次 い で サ ン プ ル を マ ス ク し 、 Mg/Ag層 を 順 次 、
1× 10 - 5  Torr未 満 の 圧 力 下 、 熱 真 空 蒸 着 法 で 蒸 着 し た 。 順 バ イ ア ス を か け る と (ITOは 陽 極
に 、 Agは 陰 極 に そ れ ぞ れ 接 続 し た )、 緑 色 発 光 が 14V超 で 観 測 さ れ 、 25Vで き わ め て 高 輝 度
に な っ た 。 図 1は こ の 素 子 の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 ０ ０ ７ ２ 】
[実 施 例 22]
　 35.4mgの PAE-2、 16.0mgの 2-(4-ビ フ ェ ニ リ ル )-5-(4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ ル )-1,3,4-オ キ
サ ジ ア ゾ ー ル (PBD, CAS# 15082-28-7)及 び 0.8mgの ク マ リ ン 6 (CAS# 38215-36-0)を 2.59g
の ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 し て 溶 液 を 調 製 し た 。 片 面 に ITO(シ ー ト 抵 抗 15Ω /ス ク エ ア 以 下 )
を コ ー ト し た 磨 き ソ ー ダ 石 灰 フ ロ ー ト ガ ラ ス (2.5× 2.5× 0.7cm)を 洗 剤 、 脱 イ オ ン 水 、 メ
タ ノ ー ル 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー ル 及 び ア セ ト ン 中 で 順 次 、 各 5分 間 超 音 波 洗 浄 し た 。 ITOコ ー ト
・ ガ ラ ス 基 材 は 洗 浄 溶 媒 を 変 え る た び に 乾 燥 さ せ た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 を UV-オ ゾ ン
に 10分 間 さ ら し た 後 、 Laurell Model WS-400-N6PPス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー の チ ャ ッ ク に セ ッ
ト し 、 前 記 溶 液 を 1200rpmの 回 転 速 度 で ス ピ ン コ ー ト し た 。 次 い で サ ン プ ル を マ ス ク し 、 M
g/Ag層 を 順 次 、 1× 10 - 5  Torr未 満 の 圧 力 下 、 熱 真 空 蒸 着 法 で 蒸 着 し た 。 順 バ イ ア ス を か け
る と (ITOは 陽 極 に 、 Agは 陰 極 に そ れ ぞ れ 接 続 し た )、 緑 色 発 光 が 22V超 で 観 測 さ れ 、 38Vで
き わ め て 高 輝 度 に な っ た 。 図 2は こ の 素 子 の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 ０ ０ ７ ３ 】
[実 施 例 23]
　 20.4mgの PAE-2、 5.3mgの N,N’ -ビ ス (3-メ チ ル フ ェ ニ ル )-N,N’ -ジ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン (
TPD, CAS# 65181-78-4)、 6.5mgの 2-(4-ビ フ ェ ニ リ ル )-5-(4-tert-ブ チ ル フ ェ ニ ル )-1,3,4
-オ キ サ ジ ア ゾ ー ル (PBD, CAS# 15082-28-7)及 び 0.8mgの ク マ リ ン 6 (CAS# 38215-36-0)を 1
.60gの ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 し て 溶 液 を 調 製 し た 。 片 面 に ITO(シ ー ト 抵 抗 15Ω /ス ク エ ア
以 下 )を コ ー ト し た 磨 き ソ ー ダ 石 灰 フ ロ ー ト ガ ラ ス (2.5× 2.5× 0.7cm)を 洗 剤 、 脱 イ オ ン 水
、 メ タ ノ ー ル 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー ル 及 び ア セ ト ン 中 で 順 次 、 各 5分 間 超 音 波 洗 浄 し た 。 ITOコ
ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 は 洗 浄 溶 媒 を 変 え る た び に 乾 燥 さ せ た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 を UV-オ
ゾ ン に 10分 間 さ ら し た 後 、 Laurell Model WS-400-N6PPス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー の チ ャ ッ ク に
セ ッ ト し 、 前 記 溶 液 を 1200rpmの 回 転 速 度 で ス ピ ン コ ー ト し た 。 次 い で 基 板 を マ ス ク し 、 M
g/Ag層 を 順 次 、 1× 10 - 5  Torr未 満 の 圧 力 下 、 熱 真 空 蒸 着 法 で 蒸 着 し た 。 順 バ イ ア ス を か け
る と (ITOは 陽 極 に 、 Agは 陰 極 に そ れ ぞ れ 接 続 し た )、 緑 色 発 光 が 18V超 で 観 測 さ れ 、 38Vで
き わ め て 高 輝 度 に な っ た 。 図 3は こ の 素 子 の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 ０ ０ ７ ４ 】
[実 施 例 24]
　 19.7mgの PAE-2と 7.8mgの 4-(ジ シ ア ノ メ チ レ ン )-2-メ チ ル -6-(4-ジ メ チ ル ア ミ ノ ス チ リ
ル )-4H-ピ ラ ン (DCM, CAS# 51325-91-8; Aldrich)を 1.0781gの ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 し て
溶 液 を 調 製 し 、 0.2μ m疎 水 性 フ ィ ル タ ー で ろ 過 し た 。 片 面 に ITO(シ ー ト 抵 抗 15Ω /ス ク エ
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ア 以 下 )を コ ー ト し た 磨 き ソ ー ダ 石 灰 フ ロ ー ト ガ ラ ス (2.5× 2.5× 0.7cm)を 洗 剤 、 脱 イ オ ン
水 、 メ タ ノ ー ル 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー ル 及 び ア セ ト ン 中 で 順 次 、 各 5分 間 超 音 波 洗 浄 し た 。 ITO
コ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 は 洗 浄 溶 媒 を 変 え る た び に 乾 燥 さ せ た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 を UV-
オ ゾ ン に 10分 間 さ ら し た 後 、 Laurell Model WS-400-N6PPス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー の チ ャ ッ ク
に セ ッ ト し 、 ポ リ (3,4-エ チ レ ン ジ オ キ シ チ オ フ ェ ン 9):ポ リ ス チ レ ン ス ル ホ ン 酸 (PEDOT、
当 初 は 固 形 分 が 1.3wt%で あ る Bayer社 製 品 Baytron Pを 脱 イ オ ン 水 で 希 釈 し 固 形 分 濃 度 を 約
0.5wt%に し た )水 性 分 散 液 を 1200rpmの 回 転 速 度 で ス ピ ン コ ー ト し た 。 次 に こ の PEDOTコ ー
ト 基 材 を 真 空 炉 (約 25mmHg)に 入 れ て 80℃ で 10分 間 熱 処 理 し た 。 そ の 後 、 熱 処 理 基 材 を 再 び
ス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー に セ ッ ト し 、 前 記 PAE-2:DCM溶 液 を 回 転 速 度 1200rpmで ス ピ ン コ ー ト し
た 。 最 後 に サ ン プ ル を マ ス ク し 、 Mg/Ag層 を 順 次 、 1× 10 - 5  Torr未 満 の 圧 力 下 、 熱 真 空 蒸
着 法 で 蒸 着 し た 。 順 バ イ ア ス を か け る と (ITOは 陽 極 に 、 Agは 陰 極 に そ れ ぞ れ 接 続 し た )、
赤 色 発 光 が 18V超 で 観 測 さ れ 、 30Vで き わ め て 高 輝 度 に な っ た 。 図 4は こ の 素 子 の 電 圧 -電 流
特 性 で あ る 。 素 子 は か な り の 高 電 流 に な っ た が 、 こ れ は DCMの 配 合 率 (PAE-2:DCM膜 の 28.4w
t%)が 導 電 に 必 要 と さ れ る パ ー コ レ ー シ ョ ン 閾 値 に 到 達 し た こ と を 示 唆 す る 。
【 ０ ０ ７ ５ 】
[実 施 例 25]
　 PAE-2と 正 孔 輸 送 材 料 N,N’ -ビ ス (3-メ チ ル フ ェ ニ ル )-N,N’ -ジ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン (TPD
, CAS# 65181-78-4)の ブ レ ン ド に ク マ リ ン 6 (CAS# 38215-36-0)を ド ー プ し た 4つ の 溶 液 を
次 の 要 領 で 調 製 し た 。  溶 液 1: 19.0mgの PAE-2と 1.0mgの TPD、 プ ラ ス 0.3mgの ク マ リ ン 6を 1
.00gの ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 。 溶 液 2: 18.0mgの PAE-2と 2.0mgの TPD、 プ ラ ス 0.3mgの ク マ
リ ン 6を 1.00gの ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 。 溶 液 3: 17.0mgの PAE-2と 3.0mgの TPD、 プ ラ ス 0.3m
gの ク マ リ ン 6を 1.00gの ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 。 溶 液 4: 16.0mgの PAE-2と 4.0mgの TPD、 プ
ラ ス 0.3mgの ク マ リ ン 6を 1.00gの ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 。 溶 液 1、 2、 3及 び 4の TPD混 合 率 は
そ れ ぞ れ 5wt%、 10wt%、 15wt%及 び 20wt%で あ っ た 。 各 溶 液 は 0.2μ m疎 水 性 フ ィ ル タ ー で ろ
過 し た 。
【 ０ ０ ７ ６ 】
　 片 面 に ITO(シ ー ト 抵 抗 15Ω /平 方 未 満 )を コ ー ト し た 4枚 の 磨 き ソ ー ダ 石 灰 フ ロ ー ト ガ ラ
ス (2.5× 2.5× 0.7cm)基 材 を 洗 剤 、 脱 イ オ ン 水 、 メ タ ノ ー ル 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー ル 及 び ア セ
ト ン 中 で 順 次 、 各 5分 間 超 音 波 洗 浄 し た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 は 洗 浄 溶 媒 を 変 え る た び
に 乾 燥 さ せ た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 を UV-オ ゾ ン に 10分 間 さ ら し た 後 、 Laurell Model 
WS-400-N6PPス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー の チ ャ ッ ク に セ ッ ト し 、 前 記 溶 液 を 、 基 材 1枚 に 対 し 1溶
液 と し て 、 1200rpmの 回 転 速 度 で ス ピ ン コ ー ト し た 。 次 い で サ ン プ ル を マ ス ク し 、 Mg/Ag層
を 順 次 、 1× 10 - 5  Torr未 満 の 圧 力 下 、 熱 真 空 蒸 着 法 で 蒸 着 し た 。 順 バ イ ア ス を か け る と (I
TOは 陽 極 に 、 Agは 陰 極 に そ れ ぞ れ 接 続 し た )、 緑 色 発 光 が 観 測 さ れ た 。 図 5は こ の 素 子 の 電
圧 -電 流 特 性 で あ る 。 TPD混 合 率 が 15wt%に 上 昇 す る と 、 素 子 の 通 電 量 は 劇 的 に 増 大 し た 。
従 っ て PAE-2中 の TPDの パ ー コ レ ー シ ョ ン 閾 値 は 約 15wt%で あ る 。
【 ０ ０ ７ ７ 】
[実 施 例 26]
　 15.5mgの ポ リ (2,6-ジ メ チ ル -1,4-フ ェ ニ レ ン オ キ シ ド )、 5.9mgの N,N’ -ビ ス (3-メ チ ル
フ ェ ニ ル )-N,N’ -ジ フ ェ ニ ル ベ ン ジ ジ ン (TPD, CAS# 65181-78-4)及 び 0.3mgの ク マ リ ン 6 (
CAS# 38215-36-0)を 1.00gの ク ロ ロ ベ ン ゼ ン に 溶 解 し て 溶 液 を 調 製 し た 。 溶 液 を 0.2μ m疎
水 性 フ ィ ル タ ー で ろ 過 し た 。 片 面 に ITO(シ ー ト 抵 抗 15Ω /ス ク エ ア 未 満 )を コ ー ト し た 磨 き
ソ ー ダ 石 灰 フ ロ ー ト ガ ラ ス (2.5× 2.5× 0.7cm)を 洗 剤 、 脱 イ オ ン 水 、 メ タ ノ ー ル 、 イ ソ プ
ロ パ ノ ー ル 及 び ア セ ト ン 中 で 順 次 、 各 5分 間 超 音 波 洗 浄 し た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 は 洗
浄 溶 媒 を 変 え る た び に 乾 燥 さ せ た 。 ITOコ ー ト ・ ガ ラ ス 基 材 を UV-オ ゾ ン に 10分 間 さ ら し た
後 、 Laurell Model WS-400-N6PPス ピ ン プ ロ セ ッ サ ー の チ ャ ッ ク に セ ッ ト し 、 前 記 溶 液 を 1
200rpmの 回 転 速 度 で ス ピ ン コ ー ト し た 。 次 い で サ ン プ ル を マ ス ク し 、 Mg/Ag層 を 順 次 、 1×
10 - 5  Torr未 満 の 圧 力 下 、 熱 真 空 蒸 着 法 で 蒸 着 し た 。 こ の 素 子 の 活 性 面 積 は 約 6mm 2 で あ っ
た 。 順 バ イ ア ス を か け る と (ITOは 陽 極 に 、 Agは 陰 極 に そ れ ぞ れ 接 続 し た )、 発 光 が 25V超 で
観 測 さ れ た 。 図 6は こ の 素 子 の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
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【 ０ ０ ７ ８ 】
　 以 上 、 本 発 明 を 詳 し く 、 ま た そ の 具 体 的 な 実 施 例 を 参 照 し な が ら 説 明 し た が 、 本 発 明 に
は そ の 精 神 と 範 囲 か ら 逸 脱 す る こ と な く 様 々 な 変 化 や 変 更 を 加 え ら れ る こ と は 当 業 者 に は
自 明 で あ ろ う 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
【 ０ ０ ７ ９ 】
　 以 下 、 次 の 図 面 を 参 照 し な が ら 本 発 明 を 説 明 す る 。
【 図 １ 】 図 1は 実 施 例 21の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 図 ２ 】 図 2は 実 施 例 22の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 図 ３ 】 図 3は 実 施 例 23の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 図 ４ 】 図 4は 実 施 例 24の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 図 ５ 】 図 5は 実 施 例 25の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
【 図 ６ 】 図 6は 実 施 例 26の 電 圧 -電 流 特 性 で あ る 。
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【 図 ４ 】 【 図 ５ 】
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摘要(译)

要解决的问题：提供一种用于有机电致发光器件的新型发光层组合物及
其制造方法。 发光器件是一种发光层，其包含（a）分散在基础材料中
的有机EL（电致发光）材料，该有机EL材料的分子量小于约2000 
amu，并且基础材料为 Tg ^ 是温度为170℃以上的有机非EL聚合物，该
有机非EL聚合物和有机EL材料分别占发光层的20重量％以上，（b） ）
被配置为电连接至发光层并且将电荷传输至发光层以使发光层发光的电
极。 用于制造柔性有机发光器件的方法包括：提供发光层的步骤；以及
在发光层的上方和下方提供与发光层电连接的电极的步骤。 [选择图]无
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