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(54)【発明の名称】 燐光発光性高分子化合物ならびにこれを用いた発光材料および有機ＥＬ素子

(57)【要約】
【課題】  安定で、超高効率の燐光発光を有する有機高
分子化合物およびこの有機高分子化合物を用いた発光材
料、有機ＥＬ素子を提供する。
【解決手段】  燐光発光性高分子化合物は、燐光を発光
する繰り返し単位である燐光発光性単位と下記の式
（１）で表される繰り返し単位とを含む。
【化１】

（式中、Ｘ
１
およびＸ

２
はそれぞれ独立に水素原子、ハ

ロゲン原子、アルキル基、アルコキシ基、アミノ基、シ
アノ基、カルボキシキル基、カルボニル基、水酸基、ア
リール基、アリールオキシ基、ヘテロアリール基または
ヘテロ原子を有してもよい炭素数１～５０の有機基を表
す。）
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【特許請求の範囲】
【請求項１】  燐光を発光する繰り返し単位である燐光
発光性単位と下記式（１）で表される繰り返し単位とを
含むことを特徴とする燐光発光性高分子化合物。
【化１】

（式中、Ｘ
１
およびＸ

２
はそれぞれ独立に水素原子、ハ

ロゲン原子、アルキル基、アルコキシ基、アミノ基、シ
アノ基、カルボキシキル基、カルボニル基、水酸基、ア
リール基、アリールオキシ基、ヘテロアリール基または
ヘテロ原子を有してもよい炭素数１～５０の有機基を表
す。）
【請求項２】  前記燐光発光性単位の繰り返し数ｍ、お
よび前記式（１）で表される繰り返し単位の繰り返し数
ｎは、
０．０００１≦ｍ／（ｍ＋ｎ）≦０．５
の関係を満たすことを特徴とする請求項１に記載の燐光
発光性高分子化合物。
【請求項３】  前記燐光発光性単位が下記の式（２）で
表される請求項１または２に記載の燐光発光性高分子化
合物。
【化２】

（式中、Ｘ
３
は水素原子、ハロゲン原子、脂肪族炭化水

素基、アルコキシ基、アミノ基、シアノ基、カルボキシ
キル基、カルボニル基、水酸基、アリール基、アリール
オキシ基、ヘテロアリール基またはヘテロ原子を有して
もよい炭素数１～５０の有機基を表す。Ａは燐光発光性
の有機基を表す。）
【請求項４】  前記燐光発光性単位または前記燐光発光
性の有機基は、遷移金属または希土類金属の錯体構造を
有することを特徴とする請求項１～３のいずれか１項に
記載の燐光発光性高分子化合物。
【請求項５】  有機溶剤または水に可溶であることを特
徴とする請求項１～４のいずれか１項に記載の燐光発光
性高分子化合物。
【請求項６】  重合度が、５～５０００であることを特
徴とする請求項１～５のいずれか１項に記載の燐光発光
性高分子化合物。
【請求項７】  請求項１～６のいずれか１項に記載の燐
光発光性高分子化合物を含むことを特徴とする発光材
料。
【請求項８】  さらに電子輸送性の有機化合物を含むこ
とを特徴とする請求項７記載の発光材料。
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【請求項９】  一対の陽極と陰極に挟まれた一または複
数の有機高分子層を含む有機ＥＬ素子において、前記有
機高分子層の少なくとも一層は、請求項７または８に記
載の発光材料を用いることを特徴とする有機ＥＬ素子。
【請求項１０】  前記陽極は、プラスチック基板上に形
成されることを特徴とする請求項９記載の有機ＥＬ素
子。
【請求項１１】  前記有機高分子層は、塗布法により形
成されることを特徴とする請求項９または１０に記載の
有機ＥＬ素子。
【請求項１２】  請求項９～１１のいずれか１項に記載
の有機ＥＬ素子と薄膜トランジスタを組み合わせてなる
アクティブマトリックス方式の表示装置。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】本発明は発光材料および有機
ＥＬ素子に関する。
【０００２】
【従来の技術】有機ＥＬ素子は、蛍光有機化合物あるい
は燐光有機化合物を含む有機薄膜を陰極と陽極ではさん
だ構造を有し、前記有機薄膜に電子とホールを注入して
再結合させることにより有機分子の励起状態（励起子）
を生成させ、この励起状態が基底状態へ戻る際の光放出
（蛍光・燐光）を利用するデバイスである。
【０００３】有機ＥＬ素子の特徴は、１０Ｖ程度の低い
印加電圧で１００００ｃｄ／ｍ２以上の高輝度を実現で
き、かつ有機化合物を選択することで青から赤までの発
光が実現できることである。有機ＥＬ素子は、自発光で
あるため視野角依存性がなく視認性に優れた表示が可能
となる。そのため、有機ＥＬ素子は次世代のフルカラー
ディスプレイへの応用が期待されている。
【０００４】最も単純な有機ＥＬ素子は発光層が陽極と
陰極で挟まれた構造となっているが、発光効率を高めた
め発光層の両側に電子輸送層とホール輸送層が挿入され
た３層構成の有機ＥＬ素子が代表的である。
【０００５】有機分子の励起状態には一重項と三重項が
あり、電気的励起の場合にはその生成確率は０．２５対
０．７５である。蛍光は一重項励起状態からの発光であ
るのに対し、燐光は三重項励起状態からの発光である言
われている。なお、一般にはこの三重項励起状態からの
失活は光を出さない無放射の過程で起こる。
【０００６】上記のように一重項の生成確率は０．２５
であるため蛍光発光の有機化合物を用いた有機ＥＬ素子
では高々５％の発光量子効率が限界である。一方、三重
項の生成確率は０．７５であるため燐光発光では蛍光発
光の場合の約３倍の発光効率が期待できる。
【０００７】最近、ごく特殊な有機化合物が室温で燐光
発光することが報告され（Appl. Phys. Lett.,75巻,4頁
(1999)）、これを用いた有機ＥＬ素子で高効率発光が実
現されている。
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【０００８】この有機化合物に含まれる燐光発光性化合
物は白金やイリジウムを中心に有する金属錯体であり、
カルバゾール系やトリアゾール系化合物をホスト層とし
て数％の濃度でドーピングされる。素子構成を工夫する
ことで２０％近い高効率発光も達成されており、発光の
超高効率化の方法として注目されている。
【０００９】一方、大画面化、高精細化および低コスト
化に有利とされる高分子型有機ＥＬ素子の研究も活発に
進められている。高分子は有機溶媒等に可溶であるた
め、溶液からの塗布法、たとえばスピンコート法、印刷
法、インクジェト法が適用できる。特に、インクジェッ
ト法は将来性のあるディスプレイ製造法として注目され
ている。
【００１０】このような高分子型有機ＥＬ素子において
も、燐光発光を活用することができれば発光の高効率化
が期待できる。
【００１１】例えば、ホール輸送性であるポリビニルカ
ルバゾールをホスト材料として、電子輸送性のオキサジ
アゾール化合物を３０質量％と燐光発光性化合物である
イリジウム錯体を数パーセントの濃度で混合した発光層
を用いた高分子分散型発光素子（ＥＬ素子）が報告され
ている。
【００１２】この場合、発光効率を支配する発光機構
は、ポリビニルカルバゾールの一重項と三重項励起状態
から燐光発光性化合物へのエネルギー移動、あるいは燐
光発光性化合物分子上での電子－ホール再結合による直
接励起が推測されている。いずれにせよ、燐光発光性化
合物を高効率で発光させるにはホスト材料の一重項と三
重項状態のエネルギー準位が燐光発光性化合物のものよ
り高いこと、さらにはバンドギャップが大きいことが重
要となる。
【００１３】
【発明が解決しようとする課題】しかしながら、上記の
高分子型有機ＥＬ素子は、燐光発光が緑や赤色などエネ
ルギー的に低い場合は別として、青色のように高いエネ
ルギーの場合、適切なホスト材料の選定が困難となると
いう問題がある。また、ポリビニルカルバゾールのホー
ル移動度は１０－６ｃｍ／Ｖｓ程度しかなく、ホール移
動度としは不十分である。このため、電子あるいはホー
ルの高い輸送能力を有し、一重項および三重項励起準位
が高く、基底準位とのエネルギー差が大きいホスト材料
の開発が望まれている。
【００１４】また、高分子分散型発光素子（ＥＬ素子）
の場合には、ホスト材料に分散されている低分子材料が
偏析や相分離を起こすという問題があり、長期安定性に
優れた高分子系発光材料の開発が望まれている。
【００１５】本発明は、上記の問題に鑑みてなされたも
のであり、有機ＥＬ素子の材料として使用され、安定
で、超高効率の燐光発光を有する有機高分子化合物、特
に青色の超高効率の燐光発光を可能とする有機高分子化*
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*合物を提供することを課題とする。
【００１６】また本発明は、この有機高分子化合物を用
いた発光材料、有機ＥＬ素子および表示装置を提供する
ことを課題とする。
【００１７】
【課題を解決するための手段】本発明者らは前記の課題
を解決するために、ホール輸送性に優れかつ大きなバン
ドギャップを有するシリコン系高分子（ポリシラン）に
着目した。
【００１８】ポリシランは、σ共役シリコン一次元鎖を
主鎖骨格とし、側鎖にアルキル基やアリール基などの置
換基を持つ高分子である。ポリシランは、シリコン一次
元鎖に沿って非局在化した擬一次元的な電子系を持つた
め１０－４ｃｍ／Ｖｓオーダーの高いホール移動度を示
す。これはポリビニルカルバゾールより２桁も高い値で
ある。また、ポリシランは、この擬一次元励起子に基づ
く近紫外発光を示すことが知られている。これはポリシ
ランが大きなバンドギャップを有していることを示して
いる。その電子構造は下記の式（３－１）～（３－３）
に示すように、置換基の構造を変えることにより変化さ
せることができる。
【００１９】
【化３】

ＰＤＢＳ（ポリ（ジブチルシラン））のバンドギャップ
は５．３ｅＶで、一方、ＰＢＰＳ（ポリ（ビス（４－ブ
チルフェニル）シラン））は４ｅＶである。それに対応
して伝導帯（最低非占有分子軌道に対応）と価電子帯
（最高占有分子軌道に対応）の準位が変わる。また、ポ
リシランは側鎖の置換が容易であり分子設計の自由度が
高い。
【００２０】以上のことより、燐光発光のホスト材料と
してポリシランを用い、その燐光発光に適した電子構造
をホスト材料であるポリシランに持たせることにより、
効率的な燐光発光が可能となり、連続駆動や過熱でも安
定な表示素子を提供できると考えられる。
【００２１】また、ポリシランは有機溶剤に可溶で、そ
の溶液から塗布法で基板上に成膜できるため、ポリシラ
ンを利用することは低コストで大面積のデバイスを作製
するのに有利であると考えられる。
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【００２２】上記の考えに基づき、本発明者らはシリコ
ン系高分子（ポリシラン）の高分子鎖に燐光発光性の化
学構造単位を導入することにより新しい燐光発光性高分
子化合物を発明するに至った。
【００２３】すなわち、本発明は、（１）燐光を発光す
る繰り返し単位である燐光発光性単位と下記の式（１）
で表される繰り返し単位とを含むことを特徴とする燐光
発光性高分子化合物
【００２４】
【化４】

（式中、Ｘ
１
およびＸ

２
はそれぞれ独立に水素原子、ハ

ロゲン原子、アルキル基、アルコキシ基、アミノ基、シ
アノ基、カルボキシキル基、カルボニル基、水酸基、ア
リール基、アリールオキシ基、ヘテロアリール基または
ヘテロ原子を有してもよい炭素数１～５０の有機基を表
す。）
（２）前記燐光発光性単位の繰り返し数ｍ、および前記
式（１）で表される繰り返し単位の繰り返し数ｎは、
０．０００１≦ｍ／（ｍ＋ｎ）≦０．５
の関係を満たすことを特徴とする上記の燐光発光性高分
子化合物
（３）前記燐光発光性単位が下記の式（２）で表される
上記の燐光発光性高分子化合物
【００２５】
【化５】

（式中、Ｘ
３
は水素原子、ハロゲン原子、脂肪族炭化水

素基、アルコキシ基、アミノ基、シアノ基、カルボキシ
キル基、カルボニル基、水酸基、アリール基、アリール
オキシ基、ヘテロアリール基またはヘテロ原子を有して
もよい炭素数１～５０の有機基を表す。Ａは燐光発光性
の有機基を表す。）
（４）前記燐光発光性単位または前記燐光発光性の有機
基は、遷移金属または希土類金属の錯体構造を有するこ
とを特徴とする上記の燐光発光性高分子化合物
（５）有機溶剤または水に可溶であることを特徴とする
上記の燐光発光性高分子化合物
（６）重合度が、５～５０００であることを特徴とする
上記の燐光発光性高分子化合物
（７）上記の燐光発光性高分子化合物を含むことを特徴
とする発光材料
（８）さらに電子輸送性の有機化合物を含むことを特徴
とする上記の発光材料
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（９）一対の陽極と陰極に挟まれた一または複数の有機
高分子層を含む有機ＥＬ素子において、前記有機高分子
層の少なくとも一層は、上記の発光材料を用いることを
特徴とする有機ＥＬ素子
（１０）前記陽極は、プラスチック基板上に形成される
ことを特徴とする上記の有機ＥＬ素子
（１１）前記有機高分子層は、塗布法により形成される
ことを特徴とする上記の有機ＥＬ素子
（１２）上記の有機ＥＬ素子と薄膜トランジスタを組み
合わせてなるアクティブマトリックス方式の表示装置
である。
【００２６】
【発明の実施の形態】以下、本発明を具体的に説明す
る。
【００２７】本発明により、燐光を発光する繰り返し単
位である燐光発光性単位と下記式（１）で表される繰り
返し単位とを含む燐光発光性高分子化合物が提供され
る。
【００２８】
【化６】

（式中、Ｘ
１
およびＸ

２
はそれぞれ独立に水素原子、ハ

ロゲン原子、アルキル基、アルコキシ基、アミノ基、シ
アノ基、カルボキシキル基、カルボニル基、水酸基、ア
リール基、アリールオキシ基、またはヘテロ原子を有し
てもよい炭素数１～５０の有機基を表す。）
式（１）におけるＸ

１
およびＸ

２
は水素原子、ハロゲン

原子、アルキル基（好ましくは炭素数１～２０、より好
ましくは炭素数１～１２であり、例えばメチル、エチ
ル、ｉｓｏ－プロピル、ｔｅｒｔ－ブチル、ｎ－オクチ
ル、ｎ－デシル、シクロプロピル、シクロペンチル、シ
クロヘキシルなどが挙げられる。）、アルコキシ基（好
ましくは炭素数１～２０、より好ましくは炭素数１～１
２であり、例えばメトキシ、エトキシ、ｉｓｏ－プロポ
キシ、ｔｅｒｔ－ブトキシなどが挙げられる。）、アミ
ノ基、シアノ基、カルボキシキル基、カルボニル基、水
酸基、アリール基（好ましくは炭素数６～３０、より好
ましくは炭素数６～２０、例えばフェニル基、ナフチル
基、アントラセニル基、ピレニル基などが挙げられ
る。）、アリールオキシ基（好ましくは炭素数６～３
０、より好ましくは炭素数６～２０であり、例えばフェ
ニルオキシ基、ナフチルオキシ基、アントラセニルオキ
シ基、ピレニルオキシ基などが挙げられる。）、ヘテロ
アリール基（好ましくは酸素原子、窒素原子、硫黄原子
のいずれかを含み、好ましくは炭素数１～５０、より好
ましくは炭素数１～３０であり、例えばイミダゾリル
基、ピリジル基、フリル基、ピペリジル基、ベンズオキ
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7
サゾリル基、チエニル基、トリアゾリル基、カルバゾリ
ル基などが挙げられる。）、またはヘテロ原子を有して
もよい炭素数１～５０の有機基を表す。これらの基は、
更に置換されていてもよい。
【００２９】本発明の燐光発光性高分子化合物は、上記
のように共重合体であるため、以下、単に共重合体とよ
ぶ。
【００３０】本発明の共重合体（燐光発光性高分子化合
物）は、安定で、超高効率の燐光発光を有する。
【００３１】本発明の共重合体における燐光発光性の繰
り返し単位の繰り返し数をｍ、また式（１）の繰り返し
単位の繰り返し数をｎとしたとき、ｍ／（ｍ＋ｎ）の値
は０．０００１～０．５であり、好ましくは０．００１
～０．１である。この値が大きくなると、すなわち燐光
発光単位の割合が高くなると濃度消光と呼ばれる現象が
起こり発光効率が低下する。また、燐光発光単位は.高
分子鎖内にランダムに導入されるが、均等間隔で導入さ
れるかあるいはブロック体として導入される方が望まし
い場合もある。
【００３２】本発明の共重合体における燐光発光単位は
高分子鎖の主鎖として導入されても、または側鎖として
導入されてもよい。燐光発光性単位が高分子鎖の側鎖と
して導入される場合には、燐光性発光単位が下記式 *

8
*（２）で表される構造であることが好ましい。
【００３３】
【化７】

（式中、Ｘ
３
は水素原子、ハロゲン原子、脂肪族炭化水

素基、アルコキシ基、アミノ基、シアノ基、カルボキシ
キル基、カルボニル基、水酸基、アリール基、アリール
オキシ基、ヘテロアリール基またはヘテロ原子を有して
もよい炭素数１～５０の有機基を表す。Ａは燐光発光性
の有機基を表す。）
本発明の共重合体（燐光発光性高分子化合物）が高い発
光効率を有するためには、燐光発光単位は遷移金属また
は希土類金属の錯体の一価基、二価基または三価基であ
ることが望ましい。燐光発光単位の例として下記式（４
－１）～（４－５）に示すような有機系配位子を持つ金
属錯体が挙げられるが、本発明は何らこれらに限定され
るものではない。
【００３４】
【化８】

上記の遷移金属錯体および希土類金属錯体に使用される
配位子としては、アセチルアセトナート、２，２’－ビ
ピリジン、４，４’－ジメチル－２，２’－ビピリジ
ン、１，１０－フェナントロリン、２－フェニルピリジ
ン、ポルフィリン、フタロシアニン、ピリミジン、キノ
リン及び／またはこれらの誘導体などを例示することが
できるが、何らこれらに限定されるものではない。これ
らの配位子は、１つの錯体について１種類または複数種
類が配位される。また、上記の錯体化合物として二核錯
体あるいは多核錯体や、２種類以上の錯体の複錯体を使
用することもできる。
【００３５】上記の遷移金属錯体に使用される遷移金属

としては、周期表において第１遷移元素系列は原子番号
２１のＳｃから原子番号３０のＺｎまでを、第２遷移元
素系列は原子番号３９のＹから原子番号４８のＣｄまで
を、第３遷移元素系列は原子番号７２のＨｆから原子番
号８０のＨｇまでを含める。
【００３６】また上記の希土類金属錯体に使用される希
土類金属としては、周期表において原子番号５７のＬａ
から原子番号７１のＬｕまでを含める。
【００３７】具体的な共重合体（高分子）の構造とし
て、燐光発光単位が高分子鎖の側鎖として導入されてい
るものの例を式（５－１）～（５－４）に、また燐光発
光単位が高分子鎖の主鎖として導入されているものの例
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10
*【００３８】
【化９】

【００３９】 【化１０】
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本発明の共重合体（高分子化合物）においては、燐光単
位の電子構造に対応してポリシラン単位における置換基
を選択する。例えば、赤色発光を示す式（５－４）の場
合は、バンドギャップの小さなＰＢＰＳを主たる構造と
して選択し、青色発光を示す式（５－３）の場合は、バ
ンドギャップの大きなＰＤＢＳを主たる構造として選択
する。尚、ここでの主たる構造とは式（１）の(  )ｎの
部分を指す。
【００４０】本発明の共重合体（高分子化合物）は、重
合度が５～５０００であることが好ましい。重合度が５
より小さいと、均一な膜の形成が困難になり、また結晶
化が起こり易く膜の安定性が悪くなる。また重合度が５
０００より大きい高分子は、生成が困難であり、有機溶
剤に溶けにくくなる。従って重合度を５～５０００とる
ことで、均一かつ安定な膜を成膜することができる。
【００４１】本発明の共重合体（燐光発光性高分子化合
物）は有機溶媒等に可溶で、塗布法で基板上に均一な薄
膜を形成できる。また、印刷法やインクジェット法によ
る三原色のパターン形成も可能となる。
【００４２】次に、本発明の共重合体（燐光発光性高分
子化合物）の製造方法について説明する。なお本発明は
何らこれらに限定されるものではない。
【００４３】本発明の高分子化合物は、種々の公知の方
法で合成可能である。
【００４４】例えば、燐光発光単位を高分子鎖の側鎖と
して導入する場合には、まず次のような燐光発光単位前
駆体を合成する。即ち、燐光発光性を示す遷移金属錯体
配位子の一つにアルキル基、水酸基、カルボニル基、ア
ミノ基、イソシアナート基、ハロゲン類などの官能基類
を一つ以上導入する。遷移金属錯体に対してこれらの官
能基を導入してもよいが、配位子にこれらの官能基を導
入した化合物を合成してから配位子置換や二核錯体を経
由した錯体合成法を利用して所望の官能基導入遷移金属
錯体を合成することもできる。次にポリシラン単位に組
み込むための官能基となるジクロロシランやトリクロロ

12

シランのような構造の化合物を先の官能基導入遷移金属
錯体に対して結合させる。これにより遷移金属配位子と
ジクロロシラン間はアルキル結合、エーテル結合、エス
テル結合、アミド結合、ウレタン結合など適当な鎖長の
適当な結合基を介して結合される。この合成法により燐
光発光単位前駆体となるジクロロシラン誘導体あるいは
トリクロロシラン誘導体が合成される。
【００４５】さらにこの燐光発光単位前駆体と、ジシク
ロロジメチルシラン、ジクロロメチルフェニルシランな
どの適当なジクロロシラン類を一つあるいは複数個選
び、これらをベンゼン、トルエン、キシレンなど適当な
有機溶媒中で、ナトリウムなど適当な金属存在下で反応
させることにより本発明の共重合体（高分子）を製造す
ることができる。この時、燐光発光単位前駆体とジクロ
ロシラン類の濃度、比率や、溶媒の種類、金属の量、反
応時間、反応温度等の反応条件を変えることで、燐光発
光単位の濃度比や高分子の分子量や分子量分散等が異な
る多種多様な高分子を作り出すことが出来る。即ち、燐
光発光単位の割合を全高分子単位に対して０．０００１
～０．５にすることが出来、またこの高分子化合物の重
合度を５～５０００に調節することが可能である。
【００４６】あるいは燐光発光単位を高分子鎖の主鎖に
導入する場合には、まず次のような燐光発光単位前駆体
を合成する。即ち、燐光発光性を示す遷移金属錯体配位
子の複数の配位子に各々アルキル基、水酸基、カルボニ
ル基、アミノ基、イソシアナート基、ハロゲン類などか
ら選ばれる官能基類を導入する。遷移金属錯体に対して
これらの官能基を導入してもよいが、配位子にこれらの
官能基を導入した化合物を合成してから配位子置換や二
核錯体を経由した錯体合成法を利用して所望の官能基導
入遷移金属錯体を合成することもできる。次に各々の配
位子に対して高分子単位に組み込むための官能基となる
モノクロロシランのような構造の化合物を先の官能基導
入遷移金属錯体に結合させる。これにより遷移金属配位
子とモノクロロシラン間はアルキル結合、エーテル結
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合、エステル結合、アミド結合、ウレタン結合などの適
当な鎖長の適当な結合基を介して結合される。この合成
法により一分子中にモノクロロシラン部位を複数個有す
るような燐光性発光単位前駆体となる化合物が合成され
る。
【００４７】さらにこの燐光発光単位前駆体と、ジシク
ロロジメチルシラン、ジクロロメチルフェニルシランな
どの適当なジクロロシラン類を一つあるいは複数個選
び、これらをベンゼン、トルエン、キシレンなど適当な
有機溶媒中で、ナトリウムなど適当な金属存在下で反応
させることにより本発明の共重合体（高分子）を製造す
ることができる。先に挙げたジクロロシランを用いた場
合と同様に、応条件を変えることで燐光発光単位の濃度
比や高分子の分子量や分子量分散等が異なる多種多様な
高分子を作り出すことが出来、燐光発光単位の割合を全
高分子単位に対して０．０００１～０．５、高分子化合
物の重合度を５～５０００に調節することが可能であ
る。
【００４８】なお燐光発光単位を高分子に導入する方法
としては、遷移金属錯体の配位子部分を先に合成して、
上記重合方法と同様に適当なジクロロシラン類と反応さ
せた後に、配位子部分に遷移金属を錯化させて所望の高
分子類を得る方法もある。
【００４９】またポリシランの重合法としては、脱塩素
縮合法以外にも脱水素縮合法、アニオン重合法、電気化
学的重合法などが知られており（有機ケイ素材料科学の
新展開：シーエムシー）、これらを応用することによ
り、各々適当な高分子単位を準備し、それらを組み合わ
せることで目的とする高分子を合成することも可能であ
る。得られた高分子はこのまま用いても良いが、再沈
殿、カラムクロマトグラフィーなどその物性に適した適
当な精製方法を一回あるいは複数回繰り返すことによ
り、より純度の高い高分子とすることが出来る。
【００５０】次に、本発明の共重合体（燐光発光性高分
子化合物）を含有する発光材料に関して説明する。
【００５１】本発明の共重合体（高分子化合物）はその
ままで有機ＥＬ素子用の発光材料として用いることがで
きる。また、電子輸送性を補うために他の電子輸送性化
合物を混合して組成物とし、これを発光材料として用い
ることもできる。
【００５２】ここで、本発明の共重合体（高分子化合
物）に混合する電子輸送性化合物は低分子化合物および
高分子化合物のいずれでもよい。本発明の高分子化合物
に混合する低分子の電子輸送性化合物としては、オキサ
ジアゾール誘導体、トリアゾール誘導体、イミダゾール
誘導体、トリアジン誘導体、有機金属錯体化合物などを
例示することができるが、何らこれらに限定されるもの
ではない。また、本発明の高分子化合物に混合する高分
子の電子輸送性化合物としては、上記の低分子の電子輸
送性化合物に重合性官能基を導入して高分子化したも

14
の、例えば特開平１０－１６６５号公報に開示されてい
るポリＰＢＤ（ＰＰＢＤ）などを例示することができる
が、何らこれに限定されるものではない。
【００５３】また、本発明の共重合体（高分子化合物）
を成膜して得られる膜の物性等を改良する目的で、本発
明の高分子化合物に発光特性には関与しない高分子化合
物を混合して組成物とし、これを発光材料として用いる
こともできる。例えば、得られる膜に柔軟性を付与する
ためにＰＭＭＡ（ポリメチルメタクリレ－ト）を混合す
ることなどを挙げることができるが、何らこれに限定さ
れるものではない。
【００５４】次に、本発明の共重合体（燐光発光性高分
子化合物）を含有する発光材料を用いた有機ＥＬ素子に
ついて説明する。
【００５５】本発明の高分子化合物を含む発光材料を発
光層とする有機ＥＬ素子の構成は、一対の陽極と陰極の
間に順次、（１）ホール輸送層／発光層／電子輸送層、
（２）ホール輸送層／発光層、（３）発光層／電子輸送
層、（４）発光層のみ、のいずれかを設ければよいが、
発光効率を高めるためには、発光層と電子輸送層および
／またはホール輸送層との積層構成が好ましい。
【００５６】ホール輸送層を形成するホール輸送材料と
しては芳香族３級アミン誘導体であるトリフェニルアミ
ンおよびその多量体、N－ビニルカルゾールなどの既知
のホール輸送材料が使用できる。また、ポリパラフェニ
レンビニレン、ポリジアルキルフルオレンなども使用で
きる。電子輸送層を形成する電子輸送材料としては、前
述したオキサジアゾール誘導体、トリアゾール誘導体、
イミダゾール誘導体、トリアジン誘導体、有機金属錯体
化合物などの既知の電子輸送材料が使用できる。
【００５７】また、陽極からホール輸送層または発光層
へのホール注入効率を向上させる目的で、陽極とホール
輸送層または発光層の間にホール注入層を挿入してもよ
い。
【００５８】ホール注入層を形成するホール注入材料と
しては、ポリチオフェン誘導体、ポリピロール誘導体、
ポリアニリン誘導体などの導電性高分子が使用できる。
特にポリチオフェン誘導体であるポリエチレンジオキシ
チオフェン（ＰＥＤＯＴ）とポリスチレンスルフォン酸
（ＰＰＳ）の混合体は効果的なホール注入層を形成でき
る点から好ましい。
【００５９】陽極は、一般にはガラス基板上に形成さ
れ、光を透過させる材料を用いる。ＩＴＯ、酸化インジ
ウム、酸化スズ又は酸化インジウム酸化亜鉛合金が好ま
しい。また、金、白金、銀マグネシウム等の金属の薄膜
を用いてもよい。ポリアニリン、ポリチオフェン、ポリ
ピロール、およびそれらの誘導体からなる導電性高分子
も使用可能である。
【００６０】陰極には仕事関数の低いＬｉ、N等のアル
カリ金属やＭｇ、Ｃａ等のアルカリ土類金属を用いるの
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が、電子注入性の観点から好ましい。また、安定なＡｌ
を用いるのも好ましい。安定性と電子注入性を両立させ
るために２種以上の材料を含む層にしてもよく、それら
の材料については特開平２－１５５８５号公報、特開平
５－１２１１７２号公報等に記載されている。セシウ
ム、バリウム、カルシウム、ストロンチウム等のアルカ
リ金属やアルカリ土類金属薄層（０．０１～１００ｎｍ
程度）、あるいはＬｉＦやＬｉ

２
Ｏなどのアルカリ金属

化合物やＣａＦ
２
やＳｒＦ

２
 などのアルカリ土類金属

化合物をＡｌと陰極に隣接する有機層との間に挿入して
も良い。
【００６１】陽極と陰極は、真空蒸着法、スパッタ法、
イオンプレーティング法等の公知の方法で形成できる。
また、電極（特に透明電極）のパターニングは、フォト
リソグラフィー等による化学的エッチング、レーザー等
を用いた物理的エッチング等により行うのが好ましい。
また、マスクを重ねて真空蒸着やスパッタリング等を行
なってパターニングしてもよい。
【００６２】本発明の有機ＥＬ素子の透明基板として通
常のガラス基板の他にプラスチックや金属フィルムなど
の湾曲する基板を使用することができる。金属フィルム
の場合は有機あるいは無機の絶縁層をコートしてから使
用する。基板として用いるプラスチックは耐熱性、寸法
安定性、耐溶剤性、電気絶縁性、加工性、低通気性及び
低吸湿性に優れていることが必要である。フレキシブル
な基板を用いることでフレキシブルな有機ＥＬ素子を提
供できる。
【００６３】基板の電極側の面、電極と反対側の面、又
はその両方に透湿防止層（ガスバリア層）を設置するの
が好ましい。透湿防止層を構成する材料としては窒化ケ
イ素や酸化ケイ素等の無機物が好ましい。透湿防止層は
高周波スパッタリング法等により成膜できる。
【００６４】基板上に形成した有機ＥＬ（有機発光）画
素ごとに２個以上のトランジスタを配置し、そのトラン
ジスタによるアドレスと駆動によってアクティブタイプ
の表示素子が提供できる。このトランジスタを、有機化
合物を活性層に用いた有機トランジスタにすることで、
プラスチック基板への適用も可能となる。
【００６５】
【実施例】以下に本発明について代表的な例を示し、更
に具体的に説明する。尚、これらは説明のための単なる
例示であって、本発明は何らこれらに限定されるもので*

16
*はない。
＜測定装置等＞
１）１Ｈ－ＮＭＲ
日本電子（株）製  ＪＮＭ  ＥＸ２７０
２７０ＭＨｚ  溶媒：重クロロホルムまたは重ジメチル
スルホキシド
２）元素分析装置
ＲＥＣＯ社製  ＣＨＮＳ－９３２型
３）ＧＰＣ測定（分子量測定）
カラム：Ｓｈｏｄｅｘ  ＫＦ－Ｇ＋ＫＦ８０４Ｌ＋ＫＦ
８０２＋ＫＦ８０１
溶離液：テトラヒドロフラン（ＴＨＦ）
温度  ：４０℃
検出器：ＲＩ（Ｓｈｏｄｅｘ  ＲＩ－７１）
＜試薬類＞特に断らない限り、市販品（特級）を精製す
ることなく使用した。
（実施例１－１）ジクロロメチルフェニルシラン誘導
体：（２－（３－（（４－ジクロロメチルシリルフェニ
ル）メチルオキシ）フェニル）ピリジン）ビス（２－フ
ェニルピリジン）イリジウム（ＩＩＩ）の合成
常法に従い２－（３－メトキシフェニル）ピリジン（３
－ＭｅＯ－ＰＰｙ）を合成した。即ち、下記スキーム
（１）に示すように、常法によりアルゴン気流下におい
て３－ブロモアニソール２２．４ｇ（１２０ｍｍｏｌ）
から脱水テトラヒドロフラン（ＴＨＦ）中でマグネシウ
ム（Ｍｇ）３．４ｇを用いて（３－メトキシフェニル）
マグネシウムブロマイドを合成し、これを２－ブロモピ
リジン１５．８ｇ（１００ｍｍｏｌ）と（１，２－ビス
（ジフェニルホスフィノ）エタン）ジクロロニッケル
（ＩＩ）（Ｎｉ（ｄｐｐｅ）Ｃｌ

2
）  １．８ｇの脱水

ＴＨＦ溶液に徐々に添加し５０℃で１時間攪拌した。反
応液に５％塩酸水溶液２５０ｍｌを加えた後、クロロホ
ルムで目的物を抽出し、有機層を減圧下に蒸留した。無
色透明の液体として３－ＭｅＯ－ＰＰｙを１７．４ｇ
（９３．９ｍｍｏｌ）得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨ
Ｎ元素分析で行った。  1H NMR(270MHz, CDCl

3
), ppm: 

8.68(d, 1H), 7.72(m, 2H), 7.59(s, 1H), 7.54(d, 1
H), 7.37(t, 1H), 7.22(d,1H), 6.97(d, 1H), 3.89(s, 
3H). E.A.: C 77.44, H 6.01, N 7.53. Calcd:C 77.81,
 H 5.99, N 7.56.
【００６６】
【化１１】

次いで３－ＭｅＯ－ＰＰｙのメトキシ基を常法に従い加
水分解した。即ち、下記スキーム（２）に示すように、
３－ＭｅＯ－ＰＰｙ  １６．０ｇ（８６．４ｍｍｏｌ）

を濃塩酸中に溶解させ密閉容器中１３０℃で４時間攪拌
した。反応後、反応液を炭酸水素ナトリウム水溶液で中
和し、目的物をクロロホルムで抽出し、抽出物をクロロ
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ホルム/ヘキサン溶液より結晶化させ、無色の結晶とし
て２－（３－ヒドロキシフェニル）ピリジン（３－ＨＯ
－ＰＰｙ）１０．４ｇ（６０．７ｍｍｏｌ）を得た。同
定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行った。  1H NMR
(270MHz, CDCl

3
), ppm: 8.66(d, 1H), 7.76(t, 1H), 7.*

18
*67(d, 1H), 7.56(s, 1H), 7.40(d, 1H), 7.30(t, 1H), 
7.26(t,1H), 6.88(d, 1H), 2.08(br, 1H). E.A.: C76.8
1, H 5.37, N 8.11. Calcd: C 77.17, H 5.30, N 8.18.
【００６７】
【化１２】

次いで３－ＨＯ－ＰＰｙの水酸基に常法に従いｔｅｒｔ
－ブチルジメチルクロロシラン（ＴＢＤＭＳ－Ｃｌ）を
作用させ、水酸基をｔｅｒｔ－ブチルジメチルシリル基
で保護した。即ち下記スキーム（３）に示すように、３
－ＨＯ－ＰＰｙ８．６ｇ（５０．２ｍｍｏｌ）とイミダ
ゾール１０．２ｇとＴＢＤＭＳ－Ｃｌ１１．３ｇ（７
５．０ｍｍｏｌ）を２００ｍｌのＮ，Ｎ－ジメチルホル
ムアミドに溶解し、室温で４時間反応させた。反応液を
シリカゲルカラムにて精製し、無色透明の液体として２
－（３－ｔｅｒｔ－ブチルジメチルシリルオキシフェニ*

*ル）ピリジン（３－ＳｉＯ－ＰＰｙ）  １３．０ｇ（４
５．５ｍｍｏｌ）を得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ
元素分析で行った。  1H NMR(270MHz, CDCl

3
), ppm: 8.

68(d, 1H), 7.74(t, 1H), 7.68(d, 1H), 7.58(d, 1H), 
7.48(s, 1H), 7.32(t, 1H), 7.22(t, 1H), 6.89(d, 1
H), 1.01(s, 9H), 0.24(s, 6H). E.A.: C 71.08, H 8.1
4, N 4.88. Calcd: C 71.53, H 8.12, N 4.91.
【００６８】
【化１３】

次いでこの３－ＳｉＯ－ＰＰｙを、常法に従い合成した
ビス（μ-クロロ）テトラキス（２－フェニルピリジ
ン）ジイリジウム（ＩＩＩ）（［Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
Ｃ

ｌ］
2
）とトリフルオロメチルスルホン酸銀（Ｉ）（Ａ

ｇＣＦ
3
ＳＯ

3
）の存在下に反応させた。即ち下記スキー

ム（４）に示すように、アルゴン気流下３－ＳｉＯ－Ｐ
Ｐｙ  ５．７１ｇ（２０．０ｍｍｏｌ）と［Ｉｒ（ｐｐ
ｙ）

2
Ｃｌ］

2
５．３７ｇ（５．０ｍｍｏｌ）の脱水トル

エン懸濁液にＡｇＣＦ
3
ＳＯ

3
を２．７０ｇ加え、６時間

還流した。反応液をシリカゲルカラムで精製した後、溶
媒を留去し、黄色粉末として（２－（３－ｔｅｒｔ－ブ*

*チルジメチルシリルオキシフェニル）ピリジン）ビス
（２－フェニルピリジン）イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ
（ＰＰｙ）

2
（３－ＳｉＯ－ＰＰｙ））２．５３ｇ

（３．２ｍｍｏｌ）を得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨ
Ｎ元素分析で行った。  1H NMR(270MHz, CDCl

3
), ppm: 

7.86(d, 2H), 7.78(d, 1H), 7.64(d, 2H), 7.55(m, 6
H), 7.16(s, 1H), 6.85(m,9H), 6.60(d, 1H), 6.45(d, 
1H). E.A.: C 59.53, H 4.89, N 5.34. Calcd: C 59.6
7, H 4.88, N 5.35.
【００６９】
【化１４】

次いでＩｒ（ＰＰｙ）
2
（３－ＳｉＯ－ＰＰｙ）のシリ

ル基を常法に従い加水分解した。即ちスキーム（５）に
示すように、Ｉｒ（ＰＰｙ）

2
（３－ＳｉＯ－ＰＰｙ）

  ２．００ｇ（２．５５ｍｍｏｌ）のＴＨＦ溶液にテト
ラ－ｎ－ブチルアンモニウムフルオライド（ＴＢＡＦ）
の１Ｍ  ＴＨＦ溶液５．１ｍｌを加え、室温で３０分間
反応させた。反応液をシリカゲルカラムで精製した後、
溶媒を留去し（２－（３－ヒドロキシフェニル）ピリジ
ン）ビス(２－フェニルピリジン)イリジウム（ＩＩＩ）

（Ｉｒ（ＰＰｙ）
2
（３－ＨＯ－ＰＰｙ））１．６９ｇ

（２．５２ｍｍｏｌ）を得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣ
ＨＮ元素分析で行った。  1H NMR(270MHz, CDCl

3
), pp

m: 7.87(d, 2H), 7.78(d, 1H), 7.6(m, 9H), 6.85(m,10
H), 6.63(d, 1H), 4.23(s, 1H). E.A.: C 58.64, H 3.7
4, N 6.17. Calcd: C59.09, H 3.61, N 6.26.
【００７０】
【化１５】



(11) 特開２００３－３２１５４６

10

30

19

次に（２－（３－（（４－ブロモフェニル）メチルオキ
シ）フェニル）ピリジン）ビス（２－フェニルピリジ
ン）イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
（４－Ｂ

ｒＰ－３－ＭｅＯ－ＰＰｙ））を合成した。即ち、スキ
ーム（６）に示すようにＩｒ（ｐｐｙ）

2
（３－ＨＯ－

ＰＰｙ））０．３４ｇ（０．５ｍｍｏｌ）をＫ
２
ＣＯ

３

  ２０７．３ｍｇ（１．５ｍｍｏｌ）を溶解したＤＭＦ
３０ｍｌに溶解し、更にこれに４－ブロモベンジルブロ
マイド（ＢＢＢ）１５０ｍｇ（０．６ｍｍｏｌ）を順に
加えて室温で８時間攪拌した。次に希塩酸水溶液５００
ｍｌとクロロホルム１００ｍｌを加えて激しく攪拌し、
クロロホルム層を分取して硫酸マグネシウムで乾燥後、
減圧して溶媒を留去した。得られた黄色の残渣をジクロ*

20

*ロメタンに溶解し、ジクロロメタンを溶出液とするシリ
カゲルカラムクロマトグラフィーで薄黄色の主生成物を
分取した。この溶液を減圧して濃縮後、少量のヘキサン
を加えて－２０℃に冷却し、目的とするＩｒ（ｐｐｙ）

2
（４－ＢｒＰ－３－ＭｅＯ－ＰＰｙ）２８２ｍｇ
（０．３３５ｍｍｏｌ）を薄黄色結晶として得た。同定
は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行った。  1H NMR(27
0MHz, CDCl

3
), ppm: 7.86(d, 2H), 7.76(d, 1H), 7.6

(m, 9H), 7.47 (d, 2H), 7.21 (d, 2H),6.85(m, 10H), 
6.63(d, 1H), 3.31 (t, 2 H), E.A.: C 56.86, H 3.96,
 N 4.91, Calcd: C 57.00, H 3.83, N 4.99.
【００７１】
【化１６】

次に（２－（３－（（４－ジクロロメチルシリルフェニ
ル）メチルオキシ）フェニル）ピリジン）ビス（２－フ
ェニルピリジン）イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（ｐｐ
ｙ）

2
（４－ＤＣＭＰＳ－３－ＭｅＯ－ＰＰｙ））を合

成した。即ち下記スキーム（７）に示すように、マグネ
シウム３．６ｍｇ（０．１５ｍｍｏｌ）とジエチルエー
テル５０ｍｌを入れてよく攪拌し、そこにＩｒ（ｐｐ
ｙ）

2
（４－ＢｒＰ－３－ＭｅＯ－ＰＰｙ）１１４ｍｇ

（０．１３５ｍｍｏｌ）のジエチルエーテル溶液１５ｍ
ｌを滴下して１２時間攪拌した。次にジエチルエーテル
１００ｍｌに溶解したメチルトリクロロシラン１４９ｍ
ｇ（１ｍｍｏｌ）溶液を２時間かけて滴下した。滴下終
了後１２時間還流し、冷却後にヘキサン２００ｍｌを加
えて精製した塩を濾別し、濾液をロータリーエバポレー
タで濃縮した。得られた固体を少量のジクロロメタンに

溶解してシリカゲルカラムに加え、まずジクロロメタン
を流して溶出した不純物を除いた。引き続きジクロロメ
タン／酢酸エチルの混合溶媒を流すと薄黄色の錯体が溶
出した。これを回収して減圧乾燥し、ジクロロメタン／
ヘキサン混合溶液から－２０℃で再結晶することにより
Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
（４－ＤＣＭＰＳ－３－ＭｅＯ－ＰＰ

ｙ）５７ｍｇ（０．０６５ｍｍｏｌ）を薄黄色の固体と
して得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行っ
た。1H NMR(270MHz, CDCl

3
), ppm: 7.86(d, 2H), 7.76

(d, 1H), 7.6(m, 9H), 7.46(d, 2H), 7.22 (d, 2 H), 
6.85(m, 10H), 6.63(d, 1H), 3.31 (t, 2 H), E.A.:C 5
6.25, H 3.93, N 4.77, Calcd: C 56.16, H 4.02, N 4.
79.
【００７２】
【化１７】
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（実施例１－２）Ｉｒ（ｐｐｙ）
2
（４－ＤＣＭＰＳ－

３－ＭｅＯ－ＰＰｙ）とジクロロメチルフェニルシラン
（ＤＣＭＰＳ）の共重合体の重合
常法に従い、Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
（４－ＤＣＭＰＳ－３－

ＭｅＯ－ＰＰｙ）とＤＣＭＰＳの共重合体を重合した。
即ち下記スキーム（８）に示すように、ナトリウム２３
０ｍｇ（１０ｍｍｏｌ）とトルエン２０ｍｌを入れて加
熱還流してよく攪拌した。そこにＩｒ（ｐｐｙ）

2
（４

－ＤＣＭＰＳ－３－ＭｅＯ－ＰＰｙ）３５ｍｇ（０．０
４ｍｍｏｌ）とＤＣＭＰＳ  ７６５ｍｇ（４ｍｍｏｌ）
のトルエン溶液１０ｍｌを滴下した。滴下終了後６０時*

22

*間還流し、冷却後にヘキサン２０ｍｌとメタノール２０
ｍｌの混合液を加え１時間攪拌した。希塩酸水溶液１０
０ｍｌを加え、溶媒層を分取して硫酸マグネシウムで乾
燥後、減圧して溶媒を留去した。得られた薄黄色の残渣
をアセトンで洗浄し、真空乾燥後目的とする共重合体５
８ｍｇを得た。同定はＩｒ元素分析、ＧＰＣで行った。
E.A.: Ir 0.06,  GPC(THF, polystylene standard): Mw
 9800, Mw/Mn=2.11
【００７３】
【化１８】

（実施例１－３）まず、実施例１－２で得られた燐光性
ポリシランをジクロロエタン溶解し、１質量％の溶液を
調整した。有機洗浄、ＵＶオゾン処理したＩＴＯ付ガラ
ス基板上に回転数１０００回転でスピンコートすること
で厚み１００ｎｍの発光層を形成した。これを十分に真
空中で乾燥させ、最後に真空蒸着法によってＣａを３０
ｎｍ、Ａｌを１００ｎｍ形成した。この素子は高純度窒
素が満たされたグローブボックス内でガラスと紫外線硬
化樹脂を使って封止した。この有機ＥＬ素子のＩＴＯ側
にプラス、Ａｌ側にマイナスの１０Ｖの電圧を印加した
ところ、５２０ｎｍの波長ピークを持つ緑色の発光が観
測された。発光スペクトルの形から燐光性単位からの発
光であることを確認した。外部発光量子効率としては約
２％であった。
（実施例２－１）ジクロロメチルフェニルシラン誘導
体：（９－（４－ジクロロメチルシリルフェニル）メチ
ルオキシ）ノナン－２，４－ジオナート）ビス（２－フ
ェニルピリジン）イリジウム（ＩＩＩ）の合成

下記スキーム（９）に示すように、常法に従い合成した
［Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
Ｃｌ］

2
と、公知の方法（H. Gerlach

 et al., Helv. Chim. Acta, 60, 638 (1977)）により
合成した８－ノネン－２，４－ジオンを反応させて（８
－ノネン－２，４－ジオナート）ビス（２－フェニルピ
リジン）イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
（１

－Ｂｕ－ａｃａｃ））を合成した。即ち、［Ｉｒ（ｐｐ
ｙ）

2
Ｃｌ］

2
  ２６１ｍｇ（０．２４ｍｍｏｌ）を３０

ｍｌの窒素ガスで脱気したメタノール中に懸濁させ、８
－ノネン－２，４－ジオン８７ｍｇ（０．５６ｍｍｏ
ｌ）とトリエチルアミン（ＮＥｔ

３
）７５６ｍｇ（０．

７５ｍｍｏｌ）を加えて油浴上で3時間加熱還流させ
た。得られた薄黄色の反応液を室温にまで冷却し、ロー
タリーエバポレータで濃縮した。次に希塩酸水溶液２０
０ｍｌとクロロホルム５０ｍｌを加えて激しく攪拌し、
クロロホルム層を分取して硫酸マグネシウムで乾燥後、
減圧して溶媒を留去した。得られた黄色の残渣をジクロ
ロメタンに溶解し、ジクロロメタンを溶出液とするシリ
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カゲルカラムクロマトグラフィーで薄黄色の主生成物を
分取した。この溶液を減圧して濃縮後、少量のヘキサン
を加えて－２０℃に冷却し、目的とするＩｒ（ｐｐｙ）

2
（１－Ｂｕ－ａｃａｃ）２７０ｍｇ（０．４１ｍｍｏ
ｌ）を薄黄色結晶として得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣ
ＨＮ元素分析で行った。  1H NMR (270MHz, CDCl

3
): pp

m 8.49 (d, 2H), 7.83 (t, 2H), 7.70 (m, 2H), 7.54 *

24
*(t, 2H), 7.10 (m, 2H), 6.80 (t, 2H), 6.68 (m, 2H),
 6.35 (d, 1H), 6.25 (d, 1H), 5.61 (m, 1H), 5.19 
(s, 1H), 4.86 (m, 2H),1.99 (t, 2H), 1.79 (s, 3H), 
1.72 (m, 2H), 1.38 (m, 2H). E.A.: C 55.84, H4.32, 
N 3.97, Calcd: C 56.95, H 4.47, N 4.28.
【００７４】
【化１９】

次に（９－ヒドロキシ－２，４－ノナンジオナート）ビ
ス（２－フェニルピリジン）イリジウム（Ｉｒ（ｐｐ
ｙ）

2
［１－（ＯＨ－Ｂｕ）－ａｃａｃ］）を合成し

た。即ち下記スキーム（１０）に示すようにＩｒ（ｐｐ
ｙ）

2
（１－Ｂｕ－ａｃａｃ）１６７ｍｇ（０．２６ｍ

ｍｏｌ）をＴＨＦ１０ｍｌに溶解し、これに９－ボラビ
シクロ［３．３．１］ノナン（９－ＢＢＮ）の０．５Ｍ
 ＴＨＦ溶液１．０ｍｌ（０．５ｍｍｏｌ）を滴下し
た。この溶液を２５分間加熱還流した後、得られた反応
混合物に３Ｍ ＮａＯＨ水溶液０．２ｍｌ（０．６０ｍ
ｍｏｌ）と３５％Ｈ

2
Ｏ
2
溶液０．０６０ｍｌ（０．６２

ｍｍｏｌ）を順に加えて室温で１２時間攪拌した。次に
２０ｍｌの水を加えてロータリーエバポレータで濃縮
し、クロロホルムを加えてよく振盪した後、有機層を減
圧乾固した。得られた黄色固体を少量のジクロロメタン
に溶解してシリカゲルカラムに加え、まずジクロロメタ
ンを流して溶出した不純物を除いた。引き続きジクロロ
メタン／酢酸エチルの１：１混合溶媒を流すと薄黄色の
錯体が溶出した。これを回収して減圧乾燥し、ジクロロ
メタン／ヘキサン混合溶液から－２０℃で再結晶するこ
とによりＩｒ（ｐｐｙ）

2
［１－（ＯＨ－Ｂｕ）－ａｃ

ａｃ］ ２３ｍｇ（０．０３４ｍｍｏｌ）を薄黄色の固
体として得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で
行った。  1H NMR (270MHz, CDCl

3
): ppm 8.50 (d, 2

H), 7.82 (t, 2H), 7.72 (t, 2H), 7.55 (t, 2H), 7.12
 (t, 2H), 6.81 (t, 2H), 6.69 (t, 2H), 6.31 (d, 1
H), 6.26(d, 1H), 5.19 (s, 1H), 3.44 (t, 2H), 1.98 
(t, 2H), 1.79 (s, 3H), 1.34 (m, 4H), 1.05 (m, 2H).
 E.A.: C 55.76; H 4.71; N 4.19, Calcd: C 55.42; H 
4.65; N 4.17.
【００７５】
【化２０】

次に（９－（４－ブロモフェニル）メチルオキシ－２，
４－ノナンジオナート）ビス（２－フェニルピリジン）
イリジウム（Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
［４－ＢｒＰ－ＭｅＯ－

ａｃａｃ］）を合成した。即ち下記スキーム（１１）に
示すように、Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
［１－（ＯＨ－Ｂｕ）－

ａｃａｃ］１１４ｍｇ（０．１６９ｍｍｏｌ）をＫＯＨ
  ２８ｍｇ（０．５ｍｍｏｌ）を溶解したＤＭＳＯ  １
０ｍｌに溶解し、更にこれにＢＢＢ  ５０ｍｇ（０．２
ｍｍｏｌ）を順に加えて室温で６時間攪拌した。次に希
塩酸水溶液２００ｍｌとクロロホルム５０ｍｌを加えて
激しく攪拌し、クロロホルム層を分取して硫酸マグネシ
ウムで乾燥後、減圧して溶媒を留去した。得られた黄色
の残渣をジクロロメタンに溶解し、ジクロロメタンを溶
出液とするシリカゲルカラムクロマトグラフィーで薄黄
色の主生成物を分取した。この溶液を減圧して濃縮後、
少量のヘキサンを加えて－２０℃に冷却し、目的とする
Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
［４－ＢｒＰ－ＭｅＯ－ａｃａｃ］１

１４ｍｇ（０．１３５ｍｍｏｌ）を薄黄色結晶として得
た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行った。  1

H NMR (270MHz, CDCl
3
): ppm 8.50 (d, 2H), 7.82 (t, 

2H),7.72 (t, 2H), 7.55 (t, 2H), 7.47 (d, 2H), 7.21
 (d, 2H), 7.12 (t, 2H), 6.81 (t, 2H), 6.69 (t, 2
H), 6.31 (d, 1H), 6.26 (d, 1H), 5.19 (s, 1H), 4.40
(s, 2H), 3.31 (t, 2H), 1.98 (t, 2H), 1.79 (s, 3H),
 1.34 (m, 2H), 1.22 (m, 2H), 1.04 (m, 2H). E.A.: C
 54.24; H 4.78; N 3.35, Calcd: C 54.09; H 4.66; N 
3.32.
【００７６】
【化２１】
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次に（９－（４－ジクロロメチルシリルフェニル）メチ
ルオキシ－２，４－ノナンジオナート）ビス（２－フェ
ニルピリジン）イリジウム（Ｉｒ（ｐｐｙ）

2
［４－Ｄ

ＣＭＰＳ－ＭｅＯ－ａｃａｃ］）を合成した。即ち下記
スキーム（１２）に示すように、マグネシウム３．６ｍ
ｇ（０．１５ｍｍｏｌ）とジエチルエーテル５０ｍｌを
入れてよく攪拌し、そこに先と同様にして合成したＩｒ
（ｐｐｙ）

2
［４－ＢｒＰ－ＭｅＯ－ａｃａｃ］１１４

ｍｇ（０．１３５ｍｍｏｌ）のジエチルエーテル溶液１
０ｍｌを滴下して１２時間攪拌した。次にジエチルエー
テル１００ｍｌに溶解したメチルトリクロロシラン１４
９ｍｇ（１ｍｍｏｌ）溶液を２時間かけて滴下した。滴
下終了後１２時間還流し、冷却後にヘキサン２００ｍｌ
を加えて精製した塩を濾別し、濾液をロータリーエバポ
レータで濃縮した。得られた固体を少量のジクロロメタ
ンに溶解してシリカゲルカラムに加え、まずジクロロメ
タンを流して溶出した不純物を除いた。引き続きジクロ
ロメタン／酢酸エチルの混合溶媒を流すと薄黄色の錯体
が溶出した。これを回収して減圧乾燥し、ジクロロメタ
ン／ヘキサン混合溶液から－２０℃で再結晶することに
よりＩｒ（ｐｐｙ）

2
［４－ＤＣＭＰＳ－ＭｅＯ－ａｃ

ａｃ］７７ｍｇ（０．０８８ｍｍｏｌ）を薄黄色の固体
として得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行
った。  1H NMR (270MHz, CDCl

3
): ppm 8.50 (d, 2H), 

7.82 (t, 2H), 7.72 (t,2H), 7.55 (t, 2H), 7.46 (d, 
2H), 7.22 (d, 2H), 7.12 (t, 2H), 6.81 (t, 2H), 6.6
9 (t, 2H), 6.31 (d, 1H), 6.26 (d, 1H), 5.19 (s, 1
H), 4.40 (s, 2H), 3.31 (t, 2H), 1.98 (t, 2H), 1.79

26
 (s, 3H), 1.34 (m, 2H), 1.22 (m, 2H),1.04 (m, 2H).
 E.A.: C 53.44; H 4.91; N 3.31, Calcd: C 53.35; H 
4.82; N 3.19.
【００７７】
【化２２】

（実施例２－２）Ｉｒ（ｐｐｙ）
2
［４－ＤＣＭＰＳ－

ＭｅＯ－ａｃａｃ］とＤＣＭＰＳの共重合体の重合
下記スキーム（１３）に示すように、Ｉｒ（ｐｐｙ）

2

［４－ＤＣＭＰＳ－ＭｅＯ－ａｃａｃ］とＤＣＭＰＳの
共重合体を重合した。即ち、ナトリウム２３０ｍｇ（１
０ｍｍｏｌ）とトルエン２０ｍｌを入れて加熱還流して
よく攪拌した。そこに先に同様にして合成したＩｒ（ｐ
ｐｙ）

2
［４－ＤＣＭＰＳ－ＭｅＯ－ａｃａｃ］３２ｍ

ｇ（０．０４ｍｍｏｌ）とＤＣＭＰＳ  ７６５ｍｇ（４
ｍｍｏｌ）のトルエン溶液１０ｍｌを滴下した。滴下終
了後６０時間還流し、冷却後にヘキサン２０ｍｌとメタ
ノール２０ｍｌの混合液を加え１時間攪拌した。希塩酸
水溶液１００ｍｌを加え、溶媒層を分取して硫酸マグネ
シウムで乾燥後、減圧して溶媒を留去した。得られた薄
黄色の残渣をアセトンで洗浄し、真空乾燥後目的とする
共重合体６６ｍｇを得た。同定はＩｒ元素分析、ＧＰＣ
で行った。E.A.: Ir0.04,  GPC(THF, polystylene stan
dard): Mw 10800, Mw/Mn=1.89
【００７８】
【化２３】



(15) 特開２００３－３２１５４６

10

20

30

27

（実施例２－３）発光層の電子輸送性の改善と発光層へ
のホール注入改善を目的に、導電性高分子層の挿入と電
子輸送性化合物の発光層への混合を行った。まず、ＩＴ
Ｏ付ガラス基板上に導電性高分子ＰＥＤＴ／ＰＰＳをス
ピンコート法で５０ｎｍの厚みに形成し約１８０℃で乾
燥させた。次に、実施例２－２で得られた燐光性ポリシ
ラン７０質量％と、特開平１０－１６６５号公報に開示
されている方法に従って合成した下記式（７）で表され
る電子輸送性高分子であるポリＰＢＤ３０質量％をジク
ロロエタンに溶解し溶液（１質量％）を調整した。これ
をスピンコート法でＰＥＤＴ／ＰＰＳの上に厚み１００
ｎｍで成膜した。真空中で十分に乾燥後、最後に真空蒸
着法によってＣａを３０ｎｍ、ＡＬを１００ｎｍ形成し
た。この素子は封止した後、特性を測定した。有機ＥＬ
素子のＩＴＯ側にプラス、Ａｌ側にマイナスの５Vの電
圧を印加したところ、５２０ｎｍの波長ピークを持つ緑
色で２００ｃｄ／ｍ２の輝度が観測された。燐光性単位
からの発光であることを確認した。外部発光量子効率と
しては６％の値が得られ、従来の蛍光発光の高分子ＥＬ
素子での値を越えることができた。
【００７９】
【化２４】 *

28

*（実施例３－１）ジクロロメチルフェニルシラン誘導
体：［５－（４－ジクロロメチルシリルフェニル）メチ
ルオキシメチル］－ピコリナート］ビス［２－（２，４
－ジフルオロフェニル）ピリジン］イリジウム（ＩＩ
Ｉ）の合成
下記スキーム（１４）に示すように、常法に従い２－
（２，４－ジフルオロフェニル）ピリジン（２，４－Ｆ
－ｐｐｙ）を合成した。即ち、アルゴン気流下において
２－ブロモピリジン８．６９ｇ（５５．０ｍｍｏｌ）を
脱水テトラヒドロフラン２００ｍｌに溶解して－７８℃
まで冷却し、１．６Ｍ  ｎ－ブチルリチウムのヘキサン
溶液３８．７ｍｌ（６１．９ｍｍｏｌ）を３０分かけて
滴下した。滴下後、さらに塩化亜鉛７．５ｇ（５５．０
ｍｍｏｌ）を脱水テトラヒドロフラン５０ｍｌに溶解し
た溶液を３０分かけて滴下した。滴下後、０℃までゆっ
くりと昇温し、１－ブロモ－２，４－ジフルオロベンゼ
ン９．６５ｇ（５５．０ｍｍｏｌ）とテトラキス（トリ
フェニルホスフィン）パラジウム（０）  ２．３１ｇ
（２．０ｍｍｏｌ）を加え、還流下に６時間攪拌した
後、反応液に飽和食塩水２００ｍｌを加えジエチルエー
テルで抽出した。抽出液を乾燥後、濃縮し、シリカゲル
カラムクロマトグラフィー（クロロホルム／ヘキサン）
で精製することにより、２，４－Ｆ－ｐｐｙ  ６．００
ｇ（３１．４ｍｍｏｌ）を無色透明のオイルとして得
た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行った。  1

H NMR(270MHz,CDCl
3
), ppm: 8.71(d, 1H), 8.00(td, 1

H), 7.8 - 7.7(m, 2H), 7.3 - 7.2(1H),7.1 - 6.8(m, 2
H).  E.A.: C 68.98, H 3.80, N 7.31, Calcd: C 69.1
1, H 3.69, N 7.33
【００８０】
【化２５】
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次いで、下記スキーム（１５）に示すように、この２，
４－Ｆ－ｐｐｙとヘキサクロロイリジウム（ＩＩＩ）酸
ナトリウムｎ水和物を反応させることによりビス（μ－
クロロ）テトラキス［２－（２，４－ジフルオロフェニ
ル）ピリジン］ジイリジウム（ＩＩＩ）（［Ｉｒ（２，
４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
Ｃｌ］

2
）を合成した。即ち、２，４

－Ｆ－ｐｐｙ  ０．９６ｇ（５．０ｍｍｏｌ）とヘキサ
クロロイリジウム（ＩＩＩ）酸ナトリウムｎ水和物１．
００ｇを２－エトキシエタノール：水＝３：１（体積
比）の混合溶媒４０ｍｌに溶解し、３０分間アルゴンガ
スを吹き込んだ後、還流下に５時間攪拌した。生じた沈*

30

*殿を濾取し、エタノールと少量のアセトンで洗浄し、真
空下で５時間乾燥することにより、［Ｉｒ（２，４－Ｆ
－ｐｐｙ）

2
Ｃｌ］

2
０．７９ｇ（０．６５ｍｍｏｌ）を

黄色粉末として得た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素
分析で行った。  1H NMR(270MHz, CDCl

3
), ppm:9.12(d,

 4H), 8.31(d, 4H), 7.83(dd, 4H), 6.82(dd, 4H), 6.3
4(ddd, 4H), 5.29(dd, 4H).  E.A.: C 43.39, H 2.03, 
N 4.55, Calcd: C 43.46, H 1.99, N 4.61.
【００８１】
【化２６】

次いで（５－（ヒドロキシメチル）ピコリナート）ビス
（２－（２，４－ジフルオロフェニル）ピリジナート）
イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2

（５－ＨＯ－ｐｉｃ））を合成した。即ち下記スキーム
（１６）に示すように、［Ｉｒ（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
Ｃｌ］

2
  １２１．６ｍｇ（０．１ｍｍｏｌ）、５－ヒ

ドロキシメチルピコリン酸４５．９ｍｇ（０．３ｍｍｏ
ｌ）、炭酸ナトリウム１０６．０ｍｇ（１．０ｍｍｏ
ｌ）にアルゴン気流下において脱水Ｎ，Ｎ－ジメチルホ
ルムアミド１０ｍｌを加え、８０℃で２時間攪拌した。
反応液に５０ｍｌの水を加えた後、酢酸エチルで抽出し
た。その溶液を硫酸マグネシウムで乾燥後、濃縮し、シ
リカゲルカラムクロマトグラフィー（メタノール：クロ*

*ロホルム＝１：１９（体積比））で精製した。さらにそ
れをヘキサン／クロロホルムより再結晶することにより
黄色の結晶としてＩｒ（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
（５－

ＨＯ－ｐｉｃ）  １０８．７ｍｇを得た。同定は1Ｈ－
ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行った。  1Ｈ－ＮＭＲ(270 
MHz, DMSO-d

6
), ppm: 8.54(d, 1H), 8.3 -8.2(m, 2H), 

8.1 - 8.0(m, 4H), 7.70(s, 1H), 7.61(d, 1H), 7.49(d
d, 1H), 7.32(dd, 1H), 6.9 - 6.7(m, 2H), 5.71(dd, 1
H), 5.46(dd, 1H), 5.42(t, 1H),4.49(d, 2H). E.A.: C
 48.05, H 2.54, N 5.86. Calcd: C 48.06, H 2.50, N 
5.80.
【００８２】
【化２７】

次に（５－（４－ブロモフェニルメチルオキシメチル）
ピコリナート）ビス（２－（２，４－ジフルオロフェニ

ル）ピリジナート）イリジウム（ＩＩＩ）（Ｉｒ（２，
４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
（４－ＢｒＰ－ＭｅＯ－ｐｉｃ））
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を合成した。即ちスキーム（１７）に示すようにＩｒ
（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
（５－ＨＯ－ｐｉｃ）０．１

１ｇ（０．１５ｍｍｏｌ）をＫＯＨ  ２８ｍｇ（０．５
ｍｍｏｌ）を溶解したＤＭＳＯ  １０ｍｌに溶解し、更
にこれにＢＢＢ  ５０ｍｇ（０．２ｍｍｏｌ）を順に加
えて室温で８時間攪拌した。次に希塩酸水溶液２００ｍ
ｌとクロロホルム５０ｍｌを加えて激しく攪拌し、クロ
ロホルム層を分取して硫酸マグネシウムで乾燥後、減圧
して溶媒を留去した。得られた黄色の残渣をジクロロメ
タンに溶解し、ジクロロメタンを溶出液とするシリカゲ
ルカラムクロマトグラフィーで薄黄色の主生成物を分取
した。この溶液を減圧して濃縮後、少量のヘキサンを加*

32
*えて－２０℃に冷却し、目的とするＩｒ（２，４－Ｆ－
ｐｐｙ）

2
（４－ＢｒＰ－ＭｅＯ－ｐｉｃ）４４．８ｍ

ｇ（０．０５ｍｍｏｌ）を薄黄色結晶として得た。同定
は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行った。  1Ｈ－ＮＭ
Ｒ(270MHz, DMSO-d

6
), ppm: 8.54(d, 1H), 8.3 - 8.2

(m, 2H), 8.1 - 8.0(m, 4H), 7.70(s, 1H), 7.61(d, 1
H), 7.49(dd, 1H), 7.47(m, 2H), 7.21(m, 2H), 7.32(d
d, 1H), 6.9 - 6.7(m, 2H), 5.71(dd, 1H), 5.46(dd, 1
H), 4.90(s, 2H), 3.11(s, 2H).  E.A.: C 48.18, H 2.
94, N 4.73, Calcd: C 48.22, H 2.92, N 4.69
【００８３】
【化２８】

次に（５－（４－ジクロロメチルシリルフェニルメチル
オキシメチル）ピコリナート）ビス（２－（２，４－ジ
フルオロフェニル）ピリジナート）イリジウム（ＩＩ
Ｉ）（Ｉｒ（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
（４－ＤＣＭＰＳ

－ＭｅＯ－ｐｉｃ））を合成した。即ち下記スキーム
（１８）に示すように、マグネシウム３．６ｍｇ（０．
１５ｍｍｏｌ）とジエチルエーテル５０ｍｌを入れてよ
く攪拌し、そこにＩｒ（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
（４－

ＢｒＰ－ＭｅＯ－ｐｉｃ）１１４ｍｇ（０．１３５ｍｍ
ｏｌ）のジエチルエーテル溶液１５ｍｌを滴下して１２
時間攪拌した。次にジエチルエーテル１００ｍｌに溶解
したメチルトリクロロシラン１４９ｍｇ（１ｍｍｏｌ）
溶液を２時間かけて滴下した。滴下終了後１２時間還流
し、冷却後にヘキサン２００ｍｌを加えて精製した塩を
濾別し、濾液をロータリーエバポレータで濃縮した。得
られた固体を少量のジクロロメタンに溶解してシリカゲ

ルカラムに加え、まずジクロロメタンを流して溶出した
不純物を除いた。引き続きジクロロメタン／酢酸エチル
の混合溶媒を流すと薄黄色の錯体が溶出した。これを回
収して減圧乾燥し、ジクロロメタン／ヘキサン混合溶液
から－２０℃で再結晶することによりＩｒ（２，４－Ｆ
－ｐｐｙ）

2
（４－ＤＣＭＰＳ－ＭｅＯ－ｐｉｃ）５７

ｍｇ（０．０６５ｍｍｏｌ）を薄黄色の固体として得
た。同定は1Ｈ－ＮＭＲとＣＨＮ元素分析で行った。  1

Ｈ－ＮＭＲ(270MHz, DMSO-d
6
),ppm: 8.54(d, 1H), 8.3 

- 8.2(m, 2H), 8.1 - 8.0(m, 4H), 7.70(s, 1H), 7.61
(d, 1H), 7.49(dd, 1H), 7.46(m, 2H), 7.22(m, 2H), 
7.32(dd, 1H), 6.9 - 6.7(m, 2H), 5.71(dd, 1H), 5.46
(dd, 1H), 4.90(s, 2H), 3.11(s, 2H).  E.A.: C47.81,
 H 3.11, N 4.48. Calcd: C 47.74, H 3.14, N 4.51.
【００８４】
【化２９】



(18) 特開２００３－３２１５４６

10
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（実施例３－２）Ｉｒ（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
（４－

ＤＣＭＰＳ－ＭｅＯ－ｐｉｃ）とＤＣＭＰＳの共重合体
の重合
Ｉｒ（２，４－Ｆ－ｐｐｙ）

2
（４－ＤＣＭＰＳ－Ｍｅ

Ｏ－ｐｉｃ）とＤＣＭＰＳの共重合体を重合した。即ち
下記スキーム（１９）に示すように、ナトリウム２３０
ｍｇ（１０ｍｍｏｌ）とトルエン２０ｍｌを入れて加熱
還流してよく攪拌した。そこにＩｒ（２，４－Ｆ－ｐｐ
ｙ）

2
（４－ＤＣＭＰＳ－ＭｅＯ－ｐｉｃ）３５ｍｇ

（０．０４ｍｍｏｌ）とＤＣＭＰＳ  ７６５ｍｇ（４ｍ
ｍｏｌ）のトルエン溶液１０ｍｌを滴下した。滴下終了*

34
*後６０時間還流し、冷却後にヘキサン２０ｍｌとメタノ
ール２０ｍｌの混合液を加え１時間攪拌した。希塩酸水
溶液１００ｍｌを加え、溶媒層を分取して硫酸マグネシ
ウムで乾燥後、減圧して溶媒を留去した。得られた薄黄
色の残渣をアセトンで洗浄し、真空乾燥後、目的とする
共重合体７３ｍｇを得た。同定はＩｒ元素分析、ＧＰＣ
で行った。E.A.: Ir 0.03,  GPC(THF, polystylene sta
ndard): Mw 8900, Mw/Mn=2.45
【００８５】
【化３０】

（実施例３－３）実施例２－３と同様に、洗浄したＩＴ
Ｏ付ガラス基板上にＰＥＤＴ／ＰＰＳまで形成した。そ
の上に実施例３－２で得られた燐光性ポリシラン７０質
量％と下記式（８）で示されるオキサジアゾール誘導体
ＯＸＤ－７（日本シイベルヘグナー（株）製）30質量％
を混合したジクロロエタン溶液（１質量％）を調整し、*

*スピンコートした。十分に乾燥後、電極Ca(10nm)/Al(15
0nm)を形成した。封止後、特性を測定した。燐光単位か
らの発光である青色発光が観測され、外部量子効率とし
て、５％の値が得られた。
【００８６】
【化３１】

【発明の効果】本発明の燐光発光性高分子化合物は、シ
リコン系高分子の高分子鎖に燐光発光性の化学構造単位
を導入していることから、安定で、超高効率の燐光発光
を有し、特に青色の超高効率の燐光発光を可能とする。

また、本発明の有機ＥＬ素子は、溶液から湿式法で大面
積化が可能であり、発光効率が高く、長寿命であること
から、大型の情報表示ディスプレイや照明機器等の装置
として好ましく使用できる。
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