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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　少なくとも一方が透明または半透明である陽極および陰極よりなる一対の電極間に、一
層以上の有機化合物層を有してなり、
　前記有機化合物層の少なくとも一層が、下記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示さ
れる構造から選択された少なくとも１種を部分構造として含む繰り返し構造を有する電荷
輸送性ポリエステルを含有することを特徴とする有機電界発光素子。
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【化１】

 
〔一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ａｒは、置換もしくは未置換の１価のフェニル
基、置換もしくは未置換の芳香環数２～１０の１価の多核芳香族炭化水素、置換もしくは
未置換の芳香環数２～１０の１価の縮合芳香族炭化水素または置換もしくは未置換の１価
の芳香族複素環を表し、Ｘは、下記一般式（II）で表される基を表し、Ｔは、ＣＨ２ＣＨ

２を表し、ｋは０を、ｌは１を表す。尚、前記Ｔの結合位置は一般式（Ｉ－１）では４位
であり、一般式（Ｉ－２）では４’位である。〕
【化２】

 
〔一般式（II）中、Ｒ１は、炭素数１以上６以下のアルキル基を、Ｒ２は、水素原子、置
換もしくは未置換のフェニル基を表し、ｎは、２を表す。尚、一般式（II）中に複数存在
するＲ１およびＲ２は、それぞれ同一であっても異なっていても構わない。〕
【請求項２】
　少なくとも一方が透明または半透明である陽極および陰極よりなる一対の電極間に、一
層以上の有機化合物層を有してなる請求項１に記載の有機電界発光素子を製造する有機電
界発光素子の製造方法であって、
　前記有機化合物層の構成成分を溶媒中に溶解させた塗布溶液をインクジェット印刷によ
り塗布する塗布工程を少なくとも有することを特徴とする有機電界発光素子の製造方法。
【請求項３】
　請求項１に記載の有機電界発光素子を、マトリクス状およびセグメント状の少なくとも
いずれか一方の形状に配置したことを特徴とする画像表示媒体。

【発明の詳細な説明】
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【技術分野】
【０００１】
　本発明は、特定の電荷輸送性ポリエステルを用いた有機電界発光素子、該有機電界発光
素子の製造方法、並びに該有機電界発光素子を用いた画像表示媒体に関する。
【背景技術】
【０００２】
　電界発光素子（以下、「ＥＬ素子」ということがある）は、自発光性の全固体素子であ
り、視認性が高く衝撃にも強いため、広く応用が期待されている。現在は無機蛍光体を用
いたものが主流であるが、駆動に２００Ｖ以上の交流電圧が必要なために製造コストが高
く、また輝度が不十分等の問題点を有している。
【０００３】
　これに対し、有機化合物を用いたＥＬ素子研究は、最初アントラセン等の単結晶を用い
て始まったが、単結晶の場合、膜厚が１ｍｍ程度と厚く１００Ｖ以上の駆動電圧が必要で
あった。そのため蒸着法による薄膜化が試みられている（例えば、非特許文献１参照）。
しかしながら、この方法で得られた薄膜は、駆動電圧が３０Ｖと未だ高く、また膜中にお
ける電子・正孔キャリアの密度が低く、キャリアの再結合によるフォトンの生成確率が低
いため十分な輝度が得られなかった。ところが近年、正孔輸送性有機低分子化合物と電子
輸送能を持つ螢光性有機低分子化合物の薄膜を真空蒸着法により順次積層した機能分離型
のＥＬ素子において、１０Ｖ程度の低電圧で１０００ｃｄ／ｍ２以上の高輝度が得られる
ものが報告されており（例えば、非特許文献２参照）、以来、積層型ＥＬ素子の研究・開
発が活発に行われている。これら積層型素子は、電極から電荷輸送性の有機化合物からな
る電荷輸送層を介して正孔と電子のキャリアバランスを保ちながら螢光性有機化合物から
なる発光層に注入され、発光層中に閉じ込められた正孔と電子が再結合することにより高
輝度の発光を実現している。
【０００４】
　しかしながら、このタイプのＥＬ素子では実現に向けて下記に示す課題が示されている
。
（１）数ｍＡという高い電流密度で駆動されるため、大量のジュール熱を発生する。この
ため、蒸着によってアモルファスガラス状態で製膜された正孔輸送性低分子や螢光性有機
低分子化合物が次第に結晶化し、最後には融解し、輝度の低下や絶縁破壊が生じるという
現象が多くみられ、その結果素子の寿命が低下するという問題を有している。
【０００５】
　（２）低分子有機化合物を複数の蒸着工程において０．１μｍ以下の膜厚を形成してい
くため、ピンホールを生じやすく、十分な性能を得るためには厳しく管理された条件下で
膜厚の制御を行うことが必要である。従って生産性が低く大面積化が困難である。
【０００６】
　上記（１）に示す課題の解決のためには、正孔輸送材料として安定なアモルファスガラ
ス状態が得られるスターバーストアミンを用いたり（例えば、非特許文献３参照）、ポリ
フォスファゼンの側鎖にトリフェニルアミンを導入したポリマーを用いた（例えば、非特
許文献４参照）ＥＬ素子が報告されている。しかし、これら単独では正孔輸送材料のイオ
ン化ポテンシャルに起因するエネルギー障壁が存在するため、陽極からの正孔注入性ある
いは発光層への正孔注入性を満足するものではない。また、前者のスターバーストアミン
の場合、溶解性が小さいため、精製が難しく純度を上げることが困難であることや、後者
のポリマーの場合、高い電流密度が得られず、十分な輝度が得られていない等の問題も存
在する。
【０００７】
　次に（２）に示す課題の解決のためには、工程を短縮できる単層構造の有機ＥＬ素子に
ついて研究・開発が進められており、ポリ（ｐ－フェニレンビニレン）等の導電性高分子
を用いた素子（例えば、非特許文献５参照）や、正孔輸送性ポリビニルカルバゾール中に
電子輸送材料と螢光色素を混入した（例えば、非特許文献６参照）素子が提案されている



(4) JP 4935172 B2 2012.5.23

10

20

30

が、未だ輝度、発光効率が有機低分子化合物を用いた積層型有機ＥＬ素子には及ばない。
【０００８】
　また、作製法という観点から、製造の簡略化、加工性、大面積化、コスト等の面で湿式
による塗布方式が検討されており、キャスティング法によっても素子が得られることが報
告されている（例えば、非特許文献７および８参照）。しかし、電荷輸送材料の溶剤や樹
脂に対する溶解性、相溶性が悪いため結晶化しやすく、製造上あるいは特性上に問題があ
った。
【非特許文献１】Ｔｈｉｎ　Ｓｏｌｉｄ　Ｆｉｌｍｓ，Ｖｏｌ．９４，１７１，（１９８
２）
【非特許文献２】Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｐｈｙｓｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒ，Ｖｏｌ．５１，９１
３（１９８７）
【非特許文献３】第４０回応用物理学関係連合講演会予稿集３０ａ－ＳＺＫ－１４（１９
９３）
【非特許文献４】第４２回高分子討論会予稿集２０Ｊ２１（１９９３）
【非特許文献５】Ｎａｔｕｅ，Ｖｏｌ．３５７，４７７（１９９２）
【非特許文献６】第３８回応用物理学関係連合講演会予稿集３１ｐ－ｇ－１２（１９９１
）
【非特許文献７】第５０回応用物理学会学術講演予稿集２９ｐ－ＺＰ－５（１９８９）
【非特許文献８】第５１回応用物理学会学術講演予稿集２８ａ－ＰＢ－７（１９９０）
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は、上記従来における問題点に鑑みてなされた発明であって、その目的は、十分
な輝度を有し、安定性および耐久性に優れ、大面積化が可能であり、且つ製造容易な有機
電界発光素子およびその製造方法、並びに該有機電界発光素子を用いた画像表示媒体を提
供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明者等は、上記目的を達成するために鋭意検討した結果、特定の繰り返し構造を有
する電荷輸送性ポリエステルを用いることにより、有機電界発光素子として好適な電荷移
動度、薄膜形成能が得られることを見出し、本発明を完成するに至った。
【００１１】
　即ち、本発明は、
　＜１＞　少なくとも一方が透明または半透明である陽極および陰極よりなる一対の電極
間に、一層以上の有機化合物層を有してなり、前記有機化合物層の少なくとも一層が、下
記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示される構造から選択された少なくとも１種を部
分構造として含む繰り返し構造を有する電荷輸送性ポリエステルを含有することを特徴と
する有機電界発光素子である。
【００１２】
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【化１】

 
【００１３】
〔一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ａｒは、置換もしくは未置換の１価のフェニル
基、置換もしくは未置換の芳香環数２～１０の１価の多核芳香族炭化水素、置換もしくは
未置換の芳香環数２～１０の１価の縮合芳香族炭化水素または置換もしくは未置換の１価
の芳香族複素環を表し、Ｘは、下記一般式（II）で表される基を表し、Ｔは、ＣＨ２ＣＨ

２を表し、ｋは０を、ｌは１を表す。尚、前記Ｔの結合位置は一般式（Ｉ－１）では４位
であり、一般式（Ｉ－２）では４’位である。〕
【００１４】
【化２】

 
【００１５】
〔一般式（II）中、Ｒ１は、炭素数１以上６以下のアルキル基を、Ｒ２は、水素原子、置
換もしくは未置換のフェニル基を表し、ｎは、２を表す。尚、一般式（II）中に複数存在
するＲ１およびＲ２は、それぞれ同一であっても異なっていても構わない。〕
【００１６】
　＜２＞　前記有機化合物層が少なくとも発光層および電子輸送層を有してなり、前記発
光層および電子輸送層の少なくとも一方が、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示
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される構造から選択された少なくとも１種を部分構造として含む繰り返し構造を有する電
荷輸送性ポリエステルを含有することを特徴とする前記＜１＞に記載の有機電界発光素子
である。
　＜３＞　前記発光層が、前記電荷輸送性ポリエステル以外の電荷輸送性材料を含有する
ことを特徴とする前記＜２＞に記載の有機電界発光素子である。
　＜４＞　前記有機化合物層が少なくとも正孔輸送層、発光層および電子輸送層を有して
なり、前記正孔輸送層、発光層および電子輸送層の少なくとも何れか１層が、前記一般式
（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示される構造から選択された少なくとも１種を部分構造と
して含む繰り返し構造を有する電荷輸送性ポリエステルを含有することを特徴とする前記
＜１＞に記載の有機電界発光素子である。
　＜５＞　前記発光層が、前記電荷輸送性ポリエステル以外の電荷輸送性材料を含有する
ことを特徴とする前記＜４＞に記載の有機電界発光素子である。
　＜６＞　前記有機化合物層が少なくとも正孔輸送層および発光層を有してなり、前記正
孔輸送層および発光層の少なくとも一方が、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示
される構造から選択された少なくとも１種を部分構造として含む繰り返し構造を有する電
荷輸送性ポリエステルを含有することを特徴とする前記＜１＞に記載の有機電界発光素子
である。
　＜７＞　前記発光層が、前記電荷輸送性ポリエステル以外の電荷輸送性材料を含有する
ことを特徴とする前記＜６＞に記載の有機電界発光素子である。
　＜８＞　前記有機化合物層が電荷輸送能を有する発光層のみから構成され、前記発光層
が、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示される構造から選択された少なくとも１
種を部分構造として含む繰り返し構造を有する電荷輸送性ポリエステルを含有し、前記電
荷輸送能を有する発光層と陽極との間にバッファ層を含有してなることを特徴とする前記
＜１＞に記載の有機電界発光素子である。
　＜９＞　前記発光層が、前記電荷輸送性ポリエステル以外の電荷輸送性材料を含有する
ことを特徴とする前記＜８＞に記載の有機電界発光素子である。
【００１７】
　＜１０＞　前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示される構造から選択された少な
くとも１種を部分構造として含む繰り返し構造を有する電荷輸送性ポリエステルが下記一
般式（III－１）または（III－２）で示される電荷輸送性ポリエステルであることを特徴
とする前記＜１＞～＜９＞のいずれか一項に記載の有機電界発光素子である。
【００１８】
【化３】

 
【００１９】
〔一般式（III－１）および（III－２）中、ＹおよびＺは、２価の炭化水素基を表し、Ｂ
およびＢ’は、－Ｏ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈ、または－Ｏ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－ＣＯ－Ｚ－ＣＯ－
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ＯＲ’を表し、ＲおよびＲ’は、水素原子、置換もしくは未置換のアルキル基、置換もし
くは未置換のアリール基、置換もしくは未置換のアラルキル基を表し、ｍは、１～５の整
数を表し、ｐは、５～５，０００の整数を表し、Ａは、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ
－２）で示される構造から選択される少なくとも１種を表す。〕
【００２０】
　＜１１＞　少なくとも一方が透明または半透明である陽極および陰極よりなる一対の電
極間に、一層以上の有機化合物層を有してなる前記＜１＞～＜１０＞のいずれか一項に記
載の有機電界発光素子を製造する有機電界発光素子の製造方法であって、前記有機化合物
層の構成成分を溶媒中に溶解させた塗布溶液をインクジェット印刷により塗布する塗布工
程を少なくとも有することを特徴とする有機電界発光素子の製造方法である。
【００２１】
　＜１２＞　前記＜１＞～＜１０＞のいずれか一項に記載の有機電界発光素子を、マトリ
クス状およびセグメント状の少なくともいずれか一方の形状に配置したことを特徴とする
画像表示媒体である。
【発明の効果】
【００２２】
　本発明によれば、十分な輝度を有し、安定性および耐久性に優れ、大面積化が可能であ
り、且つ製造容易な有機電界発光素子およびその製造方法、並びに該有機電界発光素子を
用いた画像表示媒体を提供することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２３】
　本発明の有機電界発光素子は、少なくとも一方が透明または半透明である一対の電極間
に狭持された一つまたは複数の有機化合物層を有してなる電界発光素子であって、該有機
化合物層の少なくとも一層が下記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示される構造から
選択された少なくとも１種を部分構造として含む繰り返し構造を有する電荷輸送性ポリエ
ステルを含有することを特徴とする。
【００２４】
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【化４】

 
【００２５】
〔一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ａｒは、置換もしくは未置換の１価のフェニル
基、置換もしくは未置換の芳香環数２～１０の１価の多核芳香族炭化水素、置換もしくは
未置換の芳香環数２～１０の１価の縮合芳香族炭化水素または置換もしくは未置換の１価
の芳香族複素環を表し、Ｘは、下記一般式（II）で表される基を表し、Ｔは、ＣＨ２ＣＨ

２を表し、ｋは０を、ｌは１を表す。尚、前記Ｔの結合位置は一般式（Ｉ－１）では４位
であり、一般式（Ｉ－２）では４’位である。〕
【００２６】
【化５】

 
【００２７】
〔一般式（II）中、Ｒ１は、炭素数１以上６以下のアルキル基を、Ｒ２は、水素原子、置
換もしくは未置換のフェニル基を表し、ｎは、２を表す。尚、一般式（II）中に複数存在
するＲ１およびＲ２は、それぞれ同一であっても異なっていても構わない。〕
【００２８】
　本発明の有機電界発光素子は、有機化合物層の少なくとも一層が前記電荷輸送性ポリエ
ステルを含有してなることで、十分な輝度を有し、安定性および耐久性に優れる。さらに
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大面積化することが可能であり、容易に製造することが可能となる。また、前記電荷輸送
性ポリエステルは後述する構造を適宜選択することで、正孔輸送能、電子輸送能のいずれ
の機能をも付与することができるため、目的に応じて正孔輸送層、発光層、電子輸送層等
のいずれの層にも用いることができる。
　以下、本発明を詳細に説明するにあたり、まず本発明における前記電荷輸送性ポリエス
テルについて詳述する。
【００２９】
－電荷輸送性ポリエステル－
　前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ａｒは置換もしくは未置換の１価のフェニ
ル基、置換もしくは未置換の芳香族数２～１０の１価の多核芳香族炭化水素、置換もしく
は未置換の芳香族数２～１０の１価の縮合芳香族炭化水素または置換もしくは未置換の１
価の芳香族複素環を表す。尚、一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中に２つ存在するＡｒ
は、同一であっても異なっていても構わないが、製造容易性という観点からは同一である
ことが好ましい。
【００３０】
　ここで、一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ａｒを表す構造として選択される多核
芳香族炭化水素および縮合芳香族炭化水素を構成する芳香環の数はさらに２～５のものが
好ましく、また縮合芳香族炭化水素においては全ての芳香環が縮合している芳香族炭化水
素が好ましい。尚、当該多核芳香族炭化水素および縮合芳香族炭化水素とは、本発明にお
いては、具体的には以下に定義される多環式芳香族のことを意味する。
　即ち、「多核芳香族炭化水素」とは炭素と水素から構成される芳香環が２個以上存在し
、これらの芳香環同士が炭素－炭素結合によって結合している炭化水素化合物を表す。具
体的にはビフェニル、ターフェニル、スチルベン等が挙げられる。また、「縮合芳香族炭
化水素」とは、炭素と水素から構成される芳香環が２個以上存在し、これらの芳香環同士
が１対の隣接して結合する炭素原子を共有している炭化水素化合物を表す。具体的には、
ナフタレン、アントラセン、フェナントレン、ピレン、ペリレン、フルオレン等が挙げら
れる。
【００３１】
　さらに一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中において、Ａｒを表す構造として選択され
る芳香族複素環とは、炭素と水素以外の元素も含む芳香環を表す。その環骨格を構成する
原子数（Ｎｒ）はＮｒ＝５および／または６が好ましく用いられる。また、環骨格を構成
する炭素原子以外の原子（異種原子）の種類および数は限定されないが、例えば、硫黄原
子、窒素原子、酸素原子等が好ましく用いられ、前記環骨格中に２種以上および／または
２個以上の異種原子が含まれていてもよい。特に、５員環構造を有する複素環としてはチ
オフェン、チオフィン、ピロール、フラン、もしくはこれらの３位および４位の炭素をさ
らに窒素で置換した複素環が好ましく用いられ、６員環構造を有する複素環としてはピリ
ジン環が好ましく用いられる。
　これらは全てが共役系で構成されたもの、あるいは一部が共役系で構成されたもののい
ずれでもよいが、電荷輸送性や発光効率の点で、全てが共役系で構成されたものが好まし
い。
【００３２】
　一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ａｒで表される各基に置換する置換基としては
、例えば水素原子、アルキル基、アルコキシ基、フェノキシ基、アリール基、アラルキル
基、置換アミノ基、ハロゲン原子等が挙げられる。前記アルキル基としては、炭素数１～
１０のものが好ましく、例えばメチル基、エチル基、プロピル基、イソプロピル基等が挙
げられる。前記アルコキシ基としては、炭素数１～１０のものが好ましく、例えばメトキ
シ基、エトキシ基、プロポキシ基、イソプロポキシ基等が挙げられる。前記アリール基と
しては、炭素数６～２０のものが好ましく、例えばフェニル基、トルイル基等が挙げられ
る。前記アラルキル基としては、炭素数７～２０のものが好ましく、例えばベンジル基、
フェネチル基等が挙げられる。前記置換アミノ基における置換基としては、アルキル基、
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【００３３】
　一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ｘは、前記一般式（II）で表される２価の芳香
族基を表す。
【００３４】
　一般式（II）中において、Ｒ１およびＲ２を表す構造として選択されるアルキル基とし
ては、炭素数１～１０のものが好ましく、例えばメチル基、エチル基、プロピル基、イソ
プロピル基等が挙げられる。また、アリール基としては、炭素数６～２０のものが好まし
く、例えばフェニル基、トルイル基等が挙げられる。更に、アラルキル基としては、炭素
数７～２０のものが好ましく、例えばベンジル基、フェネチル基等が挙げられる。尚、本
発明においては、Ｒ１として炭素数１以上６以下のアルキル基を、Ｒ２として水素原子、
置換もしくは未置換のフェニル基を適用したものが用いられる。
【００３５】
　一般式（II）中、Ｒ１およびＲ２で表される各基に置換する置換基は、前記「一般式（
Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ａｒで表される各基に置換する置換基」における置換基と
同様である。
　尚、一般式（II）中に複数存在するＲ１およびＲ２は、それぞれ同一であっても異なっ
ていても構わない。
【００３６】
　一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）中、Ｔは炭素数１～６の２価の直鎖状炭化水素基ま
たは炭素数２～１０の２価の分枝鎖状炭化水素基を表し、好ましくは炭素数が２～６の２
価の直鎖状炭化水素基または炭素数３～７の２価の分枝鎖状炭化水素基より選択される。
これらの中でもより具体的には、以下に示す２価の炭化水素基が特に好ましい。
【００３７】
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【００３８】
　尚、一般式（Ｉ－１）及び（Ｉ－２）中にて芳香族ジアミン骨格をはさんで存在する２
個の－（Ｔ）ｌ－は、それぞれｌの値が同一であっても異なっていてもよく、芳香族ジア
ミン骨格をはさんで存在する２以上のＴは、それぞれ同一であっても異なっていてもよい
。但し、製造容易性という観点からはｌの値、Ｔ共に同一であることが好ましい。尚、本
発明においては、ＴとしてＣＨ２ＣＨ２を適用し、ｌが１のものが用いられる。
【００３９】
　ここで、前記一般式（Ｉ－１）で示される構造の好ましい具体例を示す。
【００４０】
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　また、以下に前記一般式（Ｉ－２）で示される構造の好ましい具体例を示す。
【００７２】
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【００９９】
　一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示される構造から選択された少なくとも１種を部
分構造として含む繰り返し構造を有する電荷輸送性ポリエステルとしては、下記一般式（
III－１）および（III－２）で示されるポリエステルが好適に使用される。
【０１００】



(70) JP 4935172 B2 2012.5.23

10

20

30

40

【化７】

 
【０１０１】
〔一般式（III－１）および（III－２）中、ＹおよびＺは、２価の炭化水素基を表し、Ｂ
およびＢ’は、－Ｏ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈ、または－Ｏ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－ＣＯ－Ｚ－ＣＯ－
ＯＲ’を表し、ＲおよびＲ’は、水素原子、置換もしくは未置換のアルキル基、置換もし
くは未置換のアリール基、置換もしくは未置換のアラルキル基を表し、ｍは、１～５の整
数を表し、ｐは、５～５，０００の整数を表し、Ａは、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ
－２）で示される構造から選択される少なくとも１種を表す。〕
【０１０２】
　一般式（III－１）および（III－２）中、Ａは、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２
）で示される構造から選択された少なくとも１種を表し、一般式（III－１）および（III
－２）で表されるポリエステル中に存在する複数のＡは、同一の構造であっても、異なっ
た構造であってもよい。
【０１０３】
　一般式（III－１）および（III－２）中、Ｒは、水素原子、置換もしくは未置換のアル
キル基、置換もしくは未置換のアリール基、置換もしくは未置換のアラルキル基を表す。
前記アルキル基としては炭素数１～１０のものが好ましく、例えばメチル基、エチル基、
プロピル基、イソプロピル基等が挙げられる。アリール基としては炭素数６～２０のもの
が好ましく、例えばフェニル基、トルイル基等が挙げられる。アラルキル基としては、炭
素数７～２０のものが好ましく、例えばベンジル基、フェネチル基等が挙げられる。
　また、Ｒで表される各基に置換する置換基としては、水素原子、アルキル基、アルコシ
キ基、置換アミノ基、ハロゲン原子等が挙げられる。
【０１０４】
　一般式（III－１）および（III－２）中、ＹおよびＺは２価の炭化水素基を表し、より
具体的には、Ｙは２価アルコール残基を、Ｚは２価カルボン酸残基を表す。これらの中で
も、より好ましくは下記式（IV－１）～（IV－７）から選択される基が挙げられる。
【０１０５】
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【０１０６】
〔上記式（IV－１）～（IV－７）中、Ｒ１およびＲ２は、それぞれ水素原子、置換もしく
は未置換の炭素数１～４のアルキル基、置換もしくは未置換の炭素数１～４のアルコキシ
基、置換もしくは未置換のフェニル基または置換もしくは未置換のアラルキル基を表し、
ａおよびｂはそれぞれ独立に１～５の整数を表し、ｄおよびｆはそれぞれ独立に０または
１を表し、ｃおよびｅはそれぞれ独立に０～２の整数を表し、Ｖは下記（Ｖ－１）～（Ｖ
－１１）で表される基を表す。〕
【０１０７】

【化９】

 
【０１０８】
〔上記式（Ｖ－１）、（Ｖ－１０）および（Ｖ－１１）中、ｇは１～５の整数を、ｈおよ
びｉはそれぞれ独立に０～５の整数を表す。〕
【０１０９】
　一般式（III－１）および（III－２）中、ＢおよびＢ’はそれぞれ独立に－Ｏ－（Ｙ－
Ｏ）ｍ－Ｈ、または－Ｏ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－ＣＯ－Ｚ－ＣＯ－ＯＲ’を表す。尚、Ｒ’は前
記Ｒと同様である。
【０１１０】
　一般式（III－１）および（III－２）中、ｍは１～５の整数を表し、ｐは５～５，００
０の整数を表すが、好ましくは１０～１，０００の範囲である。
【０１１１】
　ここで、一般式（III－１）および（III－２）で示される電荷輸送性ポリエステルの好
ましい具体例を示すが、本発明はこれら具体例に限定されるわけではない。尚、下記表に
おいて、モノマーの列のＡの欄の番号は、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示さ
れる構造の具体例の構造番号に対応している。また、Ｚの欄が「－」であるものは一般式
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示される電荷輸送性ポリエステルの具体例を示す。
　以下、下記表において化合物番号を付した電荷輸送性ポリエステルの各具体例に関し、
例えば、１５の番号を付した具体例については「電荷輸送性ポリエステル（１５）」とい
う。
【０１１２】
【表５９】

 
【０１１３】
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【表６０】

 
【０１１４】
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【表６１】

 
【０１１５】
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【表６２】

 
【０１１６】
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【表６３】

 
【０１１７】
　前記電荷輸送性ポリエステルの重量平均分子量Ｍｗは５，０００～１，０００，０００
の範囲であることが好ましく、１０，０００～３００，０００の範囲にあるのが特に好ま
しい。
　尚、ここで、上記重量平均分子量Ｍｗは以下の方法により測定することができる。重量
平均分子量Ｍｗは、電荷輸送性ポリマーの１．０質量％ＴＨＦ溶液を調製し、示差屈折率
検出器（ＲＩ）を用いて、ゲル浸透クロマトグラフィー（ＧＰＣ）により、標準サンプル
としてスチレンポリマーを用いて測定することができる。
【０１１８】
　（電荷輸送性ポリエステルの合成法）
　次いで、一般式（III－１）および（III－２）で表される電荷輸送性ポリエステルは、
例えば、下記構造式（VI－１）および（VI－２）で示される電荷輸送性モノマーを、例え
ば第４版実験化学講座２８巻（日本化学会編、丸善、１９９２）などに記載された公知の
方法で重合することにより合成することができる。
【０１１９】
【化１０】
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【０１２０】
〔一般式（VI－１）および（VI－２）中、Ａｒ、Ｘ、Ｔ、ｋ、ｌは前記一般式（Ｉ－１）
および（Ｉ－２）におけるＡｒ、Ｘ、Ｔ、ｋ、ｌと同様である。Ａ’は水酸基、ハロゲン
原子、または－Ｏ－Ｒ（Ｒは、置換または未置換のアルキル基、置換または未置換のアリ
ール基或いは置換または未置換のアラルキル基を表す）を表す。〕
【０１２１】
　ここでまず、上記一般式（VI－１）および（VI－２）で示される電荷輸送性モノマーの
合成法について説明する。尚、本発明の電荷輸送性ポリマーの原料となるモノマーは例え
ば下記のようにして合成することができるが、これらに限定されるものではない。
　アリールアミン誘導体とハロゲン化カルボアルコキシアルキルベンゼン、もしくはハロ
ゲン化アリールとカルボアルコキシアニリン誘導体とを反応させてジアリールアミンを合
成し、次いでこのジアリールアミンとビスハロゲン化アリールとを反応させる。
【０１２２】

【化１１】

 
【０１２３】
〔反応式中、ＧおよびＧ’は、それぞれ独立にヨウ素または臭素原子を表し、Ａｒは、前
記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）におけるＡｒと、Ｒ１、Ｒ２およびｎは、前記一般
式（II）におけるＲ１、Ｒ２およびｎと、Ｒは、前記一般式（VI－１）および（VI－２）
におけるＲと同様である。〕
【０１２４】
　また、アリールアミン誘導体あるいはベンジジン誘導体とハロゲン化カルボアルコキシ
アルキルベンゼンとを反応させてジアリールアミンを合成し、次いでこのジアリールアミ
ンをハロゲン化アリールと反応させる。
【０１２５】
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【化１２】

 
【０１２６】
〔反応式中、ＧおよびＧ’はそれぞれ独立にヨウ素または臭素原子を表し、Ａｒは、前記
一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）におけるＡｒと、Ｒ１、Ｒ２およびｎは、前記一般式
（II）におけるＲ１、Ｒ２およびｎと、Ｒは、前記一般式（VI－１）および（VI－２）に
おけるＲと同様である。〕
【０１２７】
　もしくは、ｎが偶数の場合には、上記と同様の手法でトリアリールアミン化合物を合成
し、次いでこれを、ニッケル触媒等を用いて、ホモカップリングすることにより合成する
こともできる。
【０１２８】
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【化１３】

 
【０１２９】
〔反応式中、Ａｒは、前記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）におけるＡｒと、Ｒ１およ
びＲ２は、前記一般式（II）におけるＲ１およびＲ２と、Ｒは、前記一般式（VI－１）お
よび（VI－２）におけるＲと同様である。また、ｎ’は１～１０の整数の内の偶数を表す
。〕
【０１３０】
　上記のようにして得られた一般式（VI－１）および（VI－２）で示される電荷輸送性モ
ノマーを用い、公知の方法で重合することにより、前記一般式（III－１）および（III－
２）で示される電荷輸送性ポリエステルを合成することができる。具体的には、以下のよ
うな合成法が挙げられる。
【０１３１】
　［１］Ａ’が水酸基の場合
　Ａ’が水酸基の場合には、ＨＯ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈで示される２価アルコール類をほぼ
当量（質量比）混合し、酸触媒を用いて重合する。尚、上記Ｙおよびｍは、前記一般式（
III－１）および（III－２）におけるＹおよびｍと同様である。
　上記酸触媒としては、硫酸、トルエンスルホン酸、トリフルオロ酢酸等、通常のエステ
ル化反応に用いるものが使用でき、モノマー１質量部に対して、１／１０，０００～１／
１０質量部、好ましくは１／１，０００～１／５０質量部の範囲で用いられる。合成中に
生成する水を除去するために、水と共沸可能な溶剤を用いることが好ましく、トルエン、
クロロベンゼン、１－クロロナフタレン等が有効であり、モノマー１質量部に対して、１
～１００質量部、好ましくは２～５０質量部の範囲で用いられる。反応温度は任意に設定
できるが、重合中に生成する水を除去するために、溶剤の沸点で反応させることが好まし
い。反応終了後、溶剤を用いなかった場合には、溶解可能な溶剤に溶解させる。溶剤を用
いた場合には、反応溶液をそのまま、メタノール、エタノール等のアルコール類や、アセ
トン等のポリマーが溶解しにくい貧溶剤中に滴下し、ポリマーを析出させ、ポリマーを分
離した後、水や有機溶剤で十分洗浄し、乾燥させる。更に、必要であれば適当な有機溶剤
に溶解させ、貧溶剤中に滴下し、ポリマーを析出させる再沈殿処理を繰り返してもよい。
再沈殿処理の際には、メカニカルスターラー等で、効率よく攪拌しながら行うことが好ま
しい。再沈殿処理の際にポリマーを溶解させる溶剤は、ポリマー１質量部に対して、１～
１００質量部、好ましくは２～５０質量部の範囲で用いられる、また、貧溶剤はポリマー
１質量部に対して、１～１，０００質量部、好ましくは１０～５００質量部の範囲で用い
られる。
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　［２］Ａ’がハロゲンの場合
　Ａ’がハロゲンの場合には、ＨＯ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈで示される２価アルコール類をほ
ぼ当量（質量比）混合し、ピリジンやトリエチルアミン等の有機塩基性触媒を用いて重合
する。尚、上記Ｙおよびｍは、前記一般式（III－１）および（III－２）におけるＹおよ
びｍと同様である。
　上記有機塩基性触媒は、モノマー１質量部に対して、１～１０質量部、好ましくは２～
５質量部の範囲で用いられる。溶剤としては、塩化メチレン、テトラヒドロフラン（ＴＨ
Ｆ）、トルエン、クロロベンゼン、１－クロロナフタレン等が有効であり、モノマー１質
量部に対して、１～１００質量部、好ましくは２～５０質量部の範囲で用いられる。反応
温度は任意に設定できる。重合後、前記［１］の場合と同様に再沈殿処理し、精製するこ
とができる。また、ビスフェノール等の酸性度の高い２価のアルコール類を用いる場合に
は、界面重合法も用いることができる。すなわち、２価のアルコール類に水を加え、当量
（質量比）の塩基を加えて、溶解させた後、激しく攪拌しながら２価のアルコール類と当
量のモノマー溶液を加えることによって重合できる。この際、水は２価アルコール類１質
量部に対して、１～１，０００質量部、好ましくは２～５００質量部の範囲で用いられる
。モノマーを溶解させる溶剤としては、塩化メチレン、ジクロロエタン、トリクロロエタ
ン、トルエン、クロロベンゼン、１－クロロナフタレン等が有効である。反応温度は任意
に設定でき、反応を促進するために、アンモニウム塩、スルホニウム塩等の相間移動触媒
を用いることが効果的である。相間移動触媒は、モノマー１質量部に対して、０．１～１
０質量部、好ましくは０．２～５質量部の範囲で用いられる。
【０１３３】
　［３］Ａ’が－Ｏ－Ｒの場合
　Ａ’が－Ｏ－Ｒの場合には、ＨＯ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈで示される２価アルコール類を過
剰に加え、硫酸、リン酸等の無機酸、チタンアルコキシド、カルシウムおよびコバルト等
の酢酸塩或いは炭酸塩、亜鉛等の酸化物を触媒に用いて加熱し、エステル交換により合成
できる。尚、上記Ｙおよびｍは、前記一般式（III－１）および（III－２）におけるＹお
よびｍと同様である。
　２価アルコール類はモノマー１質量部に対して、２～１００質量部、好ましくは３～５
０質量部の範囲で用いられる。触媒は、モノマー１質量部に対して、１／１，０００～１
質量部、好ましくは１／１００～１／２質量部の範囲で用いられる。反応は、反応温度２
００～３００℃で行い、基－Ｏ－Ｒから基ＨＯ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈへのエステル交換終了
後は基ＨＯ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈの脱離による重合反応を促進するため、減圧下で反応させ
ることが好ましい。また、基ＨＯ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈと共沸可能な１－クロロナフタレン
等の高沸点溶剤を用いて、減圧下で基ＨＯ－（Ｙ－Ｏ）ｍ－Ｈを共沸で除きながら反応さ
せることもできる。
【０１３４】
　また、一般式（III－１）および（III－２）で示される電荷輸送性ポリエステルは、次
のようにして合成することができる。上記［１］～［３］のそれぞれの場合において、２
価アルコール類を過剰に加えて反応させることによって下記構造式（VII－１）または（V
II－２）で示される化合物を生成した後、これをモノマーとして用いて、上記［２］と同
様の方法で、２価カルボン酸または２価カルボン酸ハロゲン化物等と反応させればよく、
それによってポリマーを得ることができる。
【０１３５】
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【化１４】

 
【０１３６】
〔一般式（VII－１）および（VII－２）中、Ａｒ、Ｘ、Ｔ、ｌ、ｋは前記一般式（Ｉ－１
）および（Ｉ－２）におけるＡｒ、Ｘ、Ｔ、ｌ、ｋと同様であり、Ｙ、ｍは前記（III－
１）および（III－２）におけるＹ、ｍと同様である。〕
【０１３７】
－有機電界発光素子－
　次いで、本発明の有機電界発光素子について詳述する。
　本発明の有機電界発光素子は、少なくとも一方が透明または半透明である一対の電極と
、それら電極間に挾持された一つまたは複数の有機化合物層より構成され、該有機化合物
層の少なくとも一層に上記に説明したような電荷輸送性ポリエステルを少なくとも１種含
有してなるものであればその層構成は特に限定されない。
【０１３８】
　本発明の有機電界発光素子においては、有機化合物層が１つの場合は、有機化合物層は
電荷輸送能を持つ発光層を意味し、該発光層が前記電荷輸送性ポリエステルを含有してな
る。一方、有機化合物層が複数の場合（即ち、各層が異なる機能を有する機能分離型の場
合）は、少なくともいずれか一層が発光層からなり、この発光層は電荷輸送能を持つ発光
層であってもよい。この場合、前記発光層あるいは前記電荷輸送能を持つ発光層と、その
他の層からなる層構成の具体例としては、下記（１）～（３）が挙げられる。
【０１３９】
（１）発光層と、電子輸送層および／または電子注入層と、から構成される層構成。
（２）正孔輸送層および／または正孔注入層と、発光層と、電子輸送層および／または電
子注入層と、から構成される層構成。
（３）正孔輸送層および／または正孔注入層と、発光層と、から形成される層構成。
【０１４０】
　これら層構成（１）～（３）の発光層および電荷輸送能を持つ発光層以外の層は、電荷
輸送層や電荷注入層としての機能を有する。



(82) JP 4935172 B2 2012.5.23

10

20

30

40

50

【０１４１】
　なお、層構成（１）～（３）のいずれの層構成においても、いずれか一層に前記電荷輸
送性ポリエステルが含まれていればよい。
【０１４２】
　また、本発明の有機電界発光素子において、発光層、正孔輸送層、正孔注入層、電子輸
送層、電子注入層は、前記電荷輸送性ポリエステル以外の電荷輸送性化合物（正孔輸送材
料、電子輸送材料）を更に含んでもよい。このような電荷輸送性化合物の詳細については
後述する。
【０１４３】
　以下、図面を参照しつつ、より詳細に説明するが、本発明はこれらに限定されるわけで
はない。
　図１～図４は、本発明の有機電界発光素子の層構成を説明するための模式的断面図であ
って、図１、図２、図３の場合は、有機化合物層が複数の場合の一例であり、図４の場合
は、有機化合物層が１つの場合の例を示す。なお、図１～図４において、同様の機能を有
するものは同じ符号を付して説明する。
【０１４４】
　図１に示す有機電界発光素子は、透明絶縁体基板１上に、透明電極２、発光層４、電子
輸送層および／または電子注入層５および背面電極７が順次積層されたもので、層構成（
１）に相当するものである。但し、符号５で示される層が、電子輸送層および電子注入層
からなる場合には、発光層４の背面電極７側に、電子輸送層、電子注入層、背面電極７が
この順に積層される。
【０１４５】
　図２に示す有機電界発光素子は、透明絶縁体基板１上に、透明電極２、正孔輸送層およ
び／または正孔注入層３、発光層４、電子輸送層および／または電子注入層５および背面
電極７が順次積層されたもので、層構成（２）に相当するものである。但し、符号３で示
される層が、正孔輸送層および正孔注入層からなる場合には、透明電極２の背面電極７側
に、正孔注入層、正孔輸送層、発光層４がこの順に積層される。また、符号５で示される
層が、電子輸送層および電子注入層からなる場合には、発光層４の背面電極７側に、電子
輸送層、電子注入層、背面電極７がこの順に積層される。
【０１４６】
　図３に示す有機電界発光素子は、透明絶縁体基板１上に、透明電極２、正孔輸送層およ
び／または正孔注入層３、発光層４および背面電極７が順次積層されたもので、層構成（
３）に相当するものである。但し、符号３で示される層が、正孔輸送層および正孔注入層
からなる場合には、透明電極２の背面電極７側に、正孔注入層、正孔輸送層、発光層４が
この順に積層される。
【０１４７】
　図４に示す有機電界発光素子は、透明絶縁体基板１上に、透明電極２、電荷輸送能を持
つ発光層６および背面電極７が順次積層されたものである。
　以下、各々を詳しく説明する。
【０１４８】
　本発明における前記電荷輸送性ポリエステルには、含有される有機化合物層の機能によ
って、正孔輸送能、電子輸送能のいずれの機能をも付与することができる。
　例えば、前記電荷輸送性ポリエステルは、図１に示される有機電界発光素子の層構成の
場合、発光層４および電子輸送層５のいずれに含有されてもよく、発光層４および電子輸
送層５としていずれも作用することができる。また、図２に示される有機電界発光素子の
層構成の場合、正孔輸送層３、発光層４および電子輸送層５のいずれに含有されてもよく
、正孔輸送層３、発光層４および電子輸送層５としていずれも作用することができる。さ
らに、図３に示される有機電界発光素子の層構成の場合、正孔輸送層３および発光層４の
いずれに含有されてもよく、正孔輸送層３および発光層４としていずれも作用することが
できる。また更には、図４に示される有機電界発光素子の層構成の場合、電荷輸送能を持
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つ発光層６に含有し、電荷輸送能を持つ発光層６として作用することができる。
【０１４９】
　図１～図４に示される有機電界発光素子の層構成の場合、透明絶縁体基板１は、発光を
取り出すため透明なものが好ましく、ガラス、プラスチックフィルム等が用いられるがこ
れに限られるものではない。また、透明電極２は、透明絶縁体基板と同様に発光を取り出
すための透明であって、且つ正孔の注入を行うため仕事関数の大きなものが好ましく、酸
化スズインジウム（ＩＴＯ）、酸化スズ（ＮＥＳＡ）、酸化インジウム、酸化亜鉛等の酸
化膜、および蒸着或いはスパッタされた金、白金、パラジウム等が用いられるが、これに
限られるものではない。
【０１５０】
　図１および図２に示される有機電界発光素子の層構成の場合、電子輸送層５は、目的に
応じて機能（電子輸送能）が付与された前記電荷輸送性ポリエステル単独で形成されてい
てもよいが、電気的特性をさらに改善する等の目的で、電子移動度を調節するために、電
荷輸送性ポリエステル以外の電子輸送材料を１質量％ないし５０質量％の範囲で分散混合
して形成されていてもよい。このような電子輸送材料としては、好適にはオキサジアゾー
ル誘導体、ニトロ置換フルオレノン誘導体、ジフェノキノン誘導体、チオピランジオキシ
ド誘導体、フルオレニリデンメタン誘導体等が挙げられる。好適な具体例として、下記例
示化合物（VIII－１）～（VIII－３）が挙げられるが、これらに限定されるものではない
。また、単独ではなく複数の電子輸送材料と組み合わせてもよい。なお、前記電荷輸送性
ポリエステルを用いない場合、これら電子輸送材料を単独あるいは組み合わせて形成され
こととなる。
【０１５１】
【化１５】

 
【０１５２】
　図２および図３に示される有機電界発光素子の層構成の場合、正孔輸送層３は、目的に
応じて機能（正孔輸送能）が付与された前記電荷輸送性ポリエステル単独で形成されてい
てもよいが、正孔移動度を調節するために電荷輸送性ポリエステル以外の正孔輸送材料を
１質量％ないし５０質量％の範囲で混合分散して形成されていてもよい。このような正孔
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バゾール誘導、スチルベン誘導体、アリールヒドラゾン誘導体、ポルフィリン系化合物等
が挙げられ、好適な具体例として下記例示化合物（IX－１）～（IX－９）が挙げられる。
この中でも、電荷輸送性ポリエステルとの相溶性がよいことから、テトラフェニレンジア
ミン誘導体が好ましい。また、他の汎用の樹脂等との混合でもよい。なお、前記電荷輸送
性ポリエステルを用いない場合は、これら電荷輸送性材料単独あるいは組み合わせて形成
されることとなる。
【０１５３】
【化１６】

 
【０１５４】
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【０１５５】
　図１～図３に示される有機ＥＬ素子の層構成の場合、発光層４は、固体状態で高い蛍光
量子収率を示す化合物が発光材料として用いられる。発光材料が有機低分子化合物の場合
、真空蒸着法もしくは低分子と結着樹脂を含む溶液または分散液を塗布・乾燥することに
より良好な薄膜形成が可能であることが条件である。また、高分子の場合、それ自身を含
む溶液または分散液を塗布・乾燥することにより良好な薄膜形成が可能であることが条件
である。好適には有機低分子の場合、キレート型有機金属錯体、多核・縮合芳香環化合物
、ペリレン誘導体、クマリン誘導体、スチリルアリーレン誘導体、シロール誘導体、オキ
サゾール誘導体、オキサチアゾール誘導体、オキサジアゾール誘導体等が挙げられ、高分
子の場合、ポリパラフェニレン誘導体、ポリパラフェニレンビニレン誘導体、ポリチオフ
ェン誘導体、ポリアセチレン誘導体、ポリフルオレン誘導体等が挙げられる。好適な具体
例として、下記の化合物（Ｘ－１）～（Ｘ－１７）が用いられるが、これらに限定された
ものではない。
【０１５６】
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【０１５７】
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【化１９】

 
【０１５８】
〔構造式（Ｘ－１３）～（Ｘ－１７）中、ｎおよびｘはそれぞれ独立に１以上の整数を表
し、ｙは０または１を表す。また、式（Ｘ－１６）および（Ｘ－１７）中、Ａｒは置換も
しくは未置換の１価または２価の芳香族基を、Ｘは置換もしくは未置換の２価の芳香族基
を表す。〕
【０１５９】
　また、有機電界発光素子の耐久性向上あるいは発光効率向上を目的として、上記発光材
料中にゲスト材料として発光材料と異なる色素化合物をドーピングしてもよい。真空蒸着
によって発光層を形成する場合、共蒸着によってドーピングを行い、溶液または分散液を
塗布・乾燥することで発光層を形成する場合、溶液または分散液中に混合することでドー
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ピングを行う。発光層中における色素化合物のドーピングの割合としては０．００１質量
％～４０質量％、好ましくは０．０１質量％～１０質量％である。このようなドーピング
に用いられる色素化合物としては、発光材料との相容性が良く、かつ発光層の良好な薄膜
形成を妨げない有機化合物が用いられ、好適にはＤＣＭ誘導体、キナクリドン誘導体、ル
ブレン誘導体、ポルフィリン系化合物等が挙げられる。好適な具体例として、下記の化合
物（XI－１）～（XI－４）が用いられるが、これらに限定されたものではない。
【０１６０】
【化２０】

 
【０１６１】
　また、発光層４は、前記発光材料単独で形成されていても良いが、電気特性および発光
特性をさらに改善する等の目的で、前記発光材料に前記電荷輸送性ポリエステルを１質量
％ないし５０質量％の範囲で混合・分散して形成させてもよい。もしくは前記発光性高分
子中に、前記電荷輸送性ポリエステル以外の電荷輸送性材料を１質量％ないし５０質量％
の範囲で混合・分散して形成させてもよい。また、前記電荷輸送性ポリエステルが発光特
性も兼ね備えたものである場合、発光材料として用いてもよく、その場合、電気特性およ
び発光特性をさらに改善する等の目的で、前記発光材料に前記電荷輸送性ポリエステル以
外の電荷輸送性材料を１質量％ないし５０質量％の範囲で混合分散して形成させてもよい
。
【０１６２】
　図４に示される有機電界発光素子の層構成の場合、電荷輸送能を持つ発光層６は、目的
に応じて機能（正孔輸送能、あるいは電子輸送能）が付与された前記電荷輸送性ポリエス
テル単独で形成されるか、該電荷輸送性ポリエステル以外の発光材料（好ましくは、前記
発光材料（Ｘ－１）～（Ｘ－１７）から選ばれる少なくとも１種を５０質量％以下）を分
散させた有機化合物層であるが、有機電界発光素子に注入される正孔と電子のバランスを
調節するために前記電荷輸送性ポリエステル以外の電荷輸送材料を１０質量％ないし５０
質量％分散させてもよい。このような電荷輸送材料としては、電子移動度を調節する場合
、電子輸送材料としてオキサジアゾール誘導体、ニトロ置換フルオレノン誘導体、ジフェ
ノキノン誘導体、チオピランジオキシド誘導体、フルオレニデンメタン誘導体等が挙げら
れる。好適な具体例として、上記例示化合物（VIII－１）～（VIII－３）が挙げられる。
【０１６３】
　また、前記電荷輸送性ポリエステルと強い相互作用を示さない有機化合物が用いられる
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ことが好ましく、より好ましくは下記例示化合物（XII）が用いられるが、これに限定さ
れるものではない。
【０１６４】
【化２１】

 
【０１６５】
　同時に正孔移動度を調節する場合、正孔輸送材料として、好適にはテトラフェニレンジ
アミン誘導体、トリフェニルアミン誘導体、カルバゾール誘導体、スチルベン誘導体、ア
リールヒドラゾン誘導体、ポルフィリン系化合物等、特に好適な具体例としては上記例示
化合物（IX－１）～（IX－９）が挙げられるが、電荷輸送性ポリエステルとの相溶性が良
いことから、テトラフェニレンジアミン誘導体が好ましい。
【０１６６】
　図１～図４に示される有機電界発光素子の層構成の場合、背面電極７には、真空蒸着可
能で、電子注入を行うため仕事関数の小さな金属が一般に使用されるが、特に好ましくは
マグネシウム、アルミニウム、銀、インジウムおよびこれらの合金、もしくフッ化リチウ
ムや酸化リチウム等の金属ハロゲン化合物や金属酸化物である。また、背面電極７上には
、さらに素子の水分や酸素による劣化を防ぐために保護層を設けてもよい。具体的な保護
層の材料としては、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｐｂ、Ａｕ、Ｃｕ、Ａｇ、Ａｌなどの金属、ＭｇＯ、Ｓ
ｉＯ２、ＴｉＯ２等の金属酸化物、ポリエチレン樹脂、ポリウレア樹脂、ポリイミド樹脂
等の樹脂が挙げられる。保護層の形成には、真空蒸着法、スパッタリング法、プラズマ重
合法、ＣＶＤ法、コーティング法が適用できる。
【０１６７】
　これら図１から図４に示される有機電電界発光素子は、まず透明電極２の上に各有機電
界発光素子の層構成に応じた個々の層を順次形成することにより作製される。なお、正孔
輸送層および／または正孔注入層３、発光層４、電子輸送層および／または電子注入層５
、或いは、電荷輸送能を持つ発光層６は、上記各材料を真空蒸着法、もしくは、適切な有
機溶媒に溶解或いは分散し、得られた塗布液を用いて前記透明電極上にスピンコーティン
グ法、キャスト法、ディップ法、インクジェット法等により形成される。尚、このうち、
所望の画素の位置に必要な量だけのポリマー材料を塗布することができ、無駄になる材料
が僅かであること、それに伴い地球環境にもやさしいこと、高精細なパターンニングが可
能であること、大型パネル化が容易であること、印刷対象の自由度が大きいこと等の理由
から、インクジェット法が特に好ましい。
【０１６８】
　また、正孔輸送層および／または正孔注入層３、発光層４、電子輸送層および／または
電子注入層５、並びに、電荷輸送能を持つ発光層６の膜厚は、各々１０μｍ以下、特に０
．００１～５μｍの範囲であることが好ましい。上記各材料（前記非共役系高分子、発光
材料等）の分散状態は分子分散状態でも微結晶などの微粒子状態でも構わない。塗布液を
用いた成膜法の場合、分子分散状態とするために分散溶媒は上記各材料の分散性および溶
解性を考慮して選択する必要がある。微粒子状に分散するためには、ボールミル、サンド
ミル、ペイントシェイカー、アトライター、ホモジナイザー、超音波法等が利用できる。
　また、最後に、図１および図２に示す有機電界発光素子の場合には、電子輸送層および
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／または電子注入層５の上に背面電極７を真空蒸着法、スパッタリング法等により形成す
ることにより本発明の有機電界発光素子が得られる。また、図３に示す有機電界発光素子
の場合には、発光層４の上に、図３に示す有機電界発光素子の場合には、電荷輸送能を持
つ発光層６の上に背面電極７を真空蒸着法、スパッタリング法等により形成することによ
り本発明の有機電界発光素子が得られる。
【０１６９】
　本発明の有機電界発光素子は、一対の電極間に、例えば、４～２０Ｖで、電流密度１～
２００ｍＡ／ｃｍ２の直流電圧を印加することによって発光させることができる。
【０１７０】
－画像表示媒体－
　本発明の有機電界発光素子を用いた画像表示媒体について説明する。
　本発明の有機電界発光素子は、マトリクス状および／またはセグメント状の形状に配置
することができ、これにより画像表示媒体を形成することができる。有機電界発光素子を
マトリクス状に配置する場合、電極のみをマトリクス状に配置する態様であってもよいし
、電極および有機化合物層の両方をマトリクス状に配置する態様であってもよい。また、
有機電界発光素子をセグメント状に配置する場合、電極のみをセグメント状に配置する態
様であってもよいし、電極および有機化合物層の両方をセグメント状に配置する態様であ
ってもよい。
　マトリクス状またはセグメント状に配置される有機化合物層は、前記インクジェット法
を用いることにより容易に形成することができる。
【実施例】
【０１７１】
　以下、実施例によって本発明を説明するが、本発明はこれらに限定されるものではない
。尚、実施例中においては、「部」および「％」は質量基準である。
【０１７２】
〔合成例１－電荷輸送性ポリエステル（１３）〕
　まず、ジアミン２９（下記モノマー（XIII））を以下の方法により合成した。
　アセトアニリド２５．０ｇ、４－ヨードフェニルプロピオン酸メチル６４．４ｇ、炭酸
カリウム３８．３ｇ、硫酸銅５水和物２．３ｇ、ｎ－トリデカン５０ｍｌを５００ｍｌの
三口フラスコに入れ、窒素気流下、２３０℃で２０時間加熱攪拌した。反応終了後、水酸
化カリウム１５．６ｇをエチレングリコール３００ｍｌに溶解したものを加え、窒素気流
下で３．５時間加熱還流した後、室温まで冷却し、反応液を１Ｌの蒸留水に注ぎ、塩酸で
中和し、結晶を析出させた。結晶を吸引ろ過によりろ取し、十分に水洗した後、１Ｌのフ
ラスコに移した。これに、トルエン５００ｍｌを加え、加熱還流し、共沸により水を除去
した後、濃硫酸１．５ｍｌのメタノール３００ｍｌ溶液を加え、窒素気流下で５時間加熱
還流した。反応後、トルエンで抽出し、有機層を蒸留水で十分に洗浄した。次いで、無水
硫酸ナトリウムで乾燥後、溶剤を減圧下留去し、ヘキサンから再結晶することによりＤＡ
Ａ－１を３６．５ｇ得た。
【０１７３】
【化２２】
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【０１７４】
　テトラキス（トリフェニル）ホスフィンパラジウム０．４ｇ、トルエン１５ｍｌ、２，
７－ジヨード－９，９－ジメチルフルオレン５ｇ、炭酸水素ナトリウム水溶液６ｍｌ、５
－クロロチオフェン－２－ボロン酸２ｇ、エタノール５ｍｌを１００ｍｌの三口ナスフラ
スコに入れ、窒素雰囲気下、４時間攪拌還流した。反応終了後、室温まで冷却し、水層と
有機層を分液し、有機層を飽和食塩水で洗浄した。減圧下、溶剤を留去し、粗生成物を得
た。これをヘキサンを用いて、シリカゲルクロマトグラフィーにより精製し、〔中間体１
〕を１．１ｇ得た。
【０１７５】
【化２３】

 
【０１７６】
　ＤＡＡ－１　０．８ｇ、〔中間体１〕１．１ｇ、炭酸カリウム０．６ｇ、硫酸銅５水和
物０．１ｇ、ｏ－ジクロロベンゼン２ｍｌを２５ｍｌの三口フラスコに入れ、窒素気流下
、１８０℃で１５時間加熱攪拌した。反応終了後、１００℃まで冷却し、トルエンに溶解
させ、不溶物を熱時セライトろ過し、ろ液を酢酸エチル／ヘキサンを用いてシリカゲルカ
ラムクロマトグラフィーにて精製した。それによりＴＡＡ－１を１．１ｇ得た。
【０１７７】
【化２４】

 
【０１７８】
　塩化ニッケル０．３ｇ、トリフェニルホスフィン２．１ｇ、無水ＤＭＦ４ｍｌを２５ｍ
ｌ三口フラスコに入れ、５０℃に加温し、亜鉛０．１ｇを加え、５０℃で１時間攪拌した
。次いで、ＴＡＡ－１　１．０ｇ、無水ＤＭＦ３ｍｌを加え、さらに２．５時間攪拌した
。反応終了後、水８０ｍｌ中にあけ、水層と有機層に分液し、有機層を洗浄し、無水硫酸
ナトリウムで乾燥後、減圧下、溶剤を留去し、粗生成物を得た。これを酢酸エチル／ヘキ
サンを用いて、シリカゲルカラムクロマトグラフィーにより精製し、ジアミン２９を０．
６ｇ（収率６６％）得た。
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【０１７９】
【化２５】

 
【０１８０】
　次いで、ジアミン２９（上記モノマー（XIII））１．０ｇ、エチレングリコール１０．
０ｍｌおよびテトラブトキシチタン０．０２ｇを５０ｍｌの三口ナスフラスコに入れ、窒
素気流下、２００℃で６．５時間加熱攪拌した。原料のジアミン２９（上記モノマー（XI
II））が消費されたことをＴＬＣにより確認した後、０．５ｍｍＨｇに減圧してエチレン
グリコールを留去しながら２１０℃に加熱し、４時間反応を続けた。その後、室温まで冷
却し、モノクロロベンゼン５０ｍｌに溶解し、不溶物を０．５μｍのポリテトラフルオロ
エチレン（ＰＴＦＥ）フィルターにてろ過し、ろ液をメタノール５００ｍｌを攪拌してい
る中に滴下し、ポリマーを析出させた。得られたポリマーをろ過し、十分にメタノールで
洗浄した後、乾燥させ、１．１ｇの前記電荷輸送性ポリエステル（１３）を得た。分子量
をＧＰＣゲルパーミエーションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）にて測定したところ、Ｍｗ
＝１．０３×１０５（スチレン換算）、Ｍｎ／Ｍｗ＝２．３５であり、モノマーの分子量
から求めた重合度ｐは約９７であった。
【０１８１】
〔合成例２－電荷輸送性ポリエステル（５２）〕
　まず、ジアミン１４１（下記モノマー（XIV））を以下の方法により合成した。
　マグネシウム０．２ｇを５０ｍｌの三口フラスコに入れ、バーナーで焼き、室温まで冷
却した。これにエーテル２ｍｌ、５－クロロ－２－ヨード－３－（２，４－ジメチルフェ
ニル）チオフェン３．１ｇ、エーテル８ｍｌを入れ、１５分間加熱還流した。マグネシウ
ムが消費されたのを確認した後、室温まで冷却し、グリニャール試薬を調製した。一方、
Ｐｄ（ｄｐｐｆ）Ｃｌ２　０．１ｇ、２，７－ジヨード－９，９－ジメチルフルオレン３
．６ｇ、トルエン２０ｍｌを１００ｍｌ三口フラスコに入れ、これにグリニャール試薬を
滴下した。滴下終了後、室温にて６時間攪拌した。反応終了後、塩酸を用いて酸性溶液と
し、水層と有機層に分離した。有機層を蒸留水で洗浄し、無水硫酸ナトリウムで乾燥した
。減圧下、溶剤を留去し、粗生成物を得た。粗生成物をヘキサンを用いて、シリカゲルク
ロマトグラフィーにより精製し、〔中間体２〕を１．１ｇ得た。
【０１８２】
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【化２６】

 
【０１８３】
　次いで、前記合成例１において〔中間体１〕の代わりに上記〔中間体２〕を用いた以外
は同様にして、前記合成例１で合成したＤＡＡ－１とカップリング反応を実施し、ＴＡＡ
－２を合成した。このＴＡＡ－２を用いて、前記合成例１と同様にして、ホモカップリン
グを実施し、ジアミン１４１を合成した。
【０１８４】
【化２７】

 
【０１８５】
　次いで、ジアミン１４１（上記モノマー（XIV））１．０ｇ、エチレングリコール１０
．０ｍｌおよびテトラブトキシチタン０．０２ｇを５０ｍｌの三口ナスフラスコに入れ、
窒素気流下２００℃で８時間加熱攪拌した。原料のジアミン１４１（上記モノマー（XIV
））が消費されたことをＴＬＣにより確認した後、０．５ｍｍＨｇに減圧してエチレング
リコールを留去しながら２１０℃に加熱し、５時間反応を続けた。その後、室温まで冷却
し、モノクロロベンゼン５０ｍｌに溶解し、不溶物を０．５μｍのＰＴＦＥフィルターに
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た。得られたポリマーをろ過し、十分にメタノールで洗浄した後、乾燥させ、０．８ｇの
前記電荷輸送性ポリエステル（５２）を得た。分子量をＧＰＣにて測定したところ、Ｍｗ
＝１．０５×１０５（スチレン換算）、Ｍｗ／Ｍｎ＝２．８９であり、モノマーの分子量
から求めた重合度ｐは約６９であった。
【０１８６】
〔合成例３－電荷輸送性ポリエステル（５７）〕
　まず、ジアミン１４７（下記モノマー（XV））を以下の方法により合成した。
　まず、前記合成例２と同様にして、〔中間体２〕を合成した。
　２－ヘキシル－５－（２－ヨード－９，９－ジメチルフルオレニル）チオフェン２．２
ｇ、アセトアミドフェニルプロピオン酸メチルエステル０．９ｇ、炭酸カリウム０．９ｇ
、硫酸銅５水和物０．１ｇ、ｏ－ジクロロベンゼン３ｍｌを５０ｍｌ三口フラスコに入れ
、窒素気流下で１６時間加熱還流した。反応終了後、室温まで冷却し、トルエン１００ｍ
ｌに溶解させ、不溶物をろ過し、そのろ液を酢酸エチル／ヘキサン混合液を用いてシリカ
ゲルカラムクロマトグラフィーにて精製した。それによりＤＡＡ－３を１．９ｇ得た。
【０１８７】
【化２８】

 
【０１８８】
　ＤＡＡ－３　０．９ｇ、〔中間体２〕１．１ｇ、炭酸カリウム０．４ｇ、硫酸銅５水和
物０．１ｇ、ｏ－ジクロロベンゼン３ｍｌを５０ｍｌの三口フラスコに入れ、窒素気流下
、１８０℃で２４時間加熱攪拌した。反応終了後、１００℃まで冷却し、トルエン１００
ｍｌに溶解させ、不溶物を熱時セライトろ過し、ろ液を酢酸エチル／ヘキサン混合液を用
いてシリカゲルカラムクロマトグラフィーにて精製した。それによりＴＡＡ－３を１．２
ｇ得た。
【０１８９】
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【化２９】

 
【０１９０】
　塩化ニッケル０．２ｇ、トリフェニルホスフィン１．１ｇ、無水ＤＭＦ５ｍｌを２５ｍ
ｌ三口フラスコに入れ、５０℃に加温し、亜鉛０．１ｇを加え、５０℃で１時間攪拌した
。次いで、ＴＡＡ－３　０．７ｇを加え、さらに２．５時間攪拌した。反応終了後、水５
０ｍｌ中にあけ、析出した固体を吸引ろ過によりろ取し、粗生成物を得た。これを酢酸エ
チル／ヘキサン混合溶液を用いて、シリカゲルカラムクロマトグラフィーにより精製し、
ジアミン１４７を０．６ｇ（収率８５％）得た。
【０１９１】
【化３０】

 
【０１９２】
　次いで、ジアミン１４７（前記モノマー（XV））を１．０ｇ、エチレングリコール１０
．０ｍｌおよびテトラブトキシチタン０．０２ｇを５０ｍｌの三口ナスフラスコに入れ、
窒素気流下、２００℃で７時間加熱攪拌した。原料のジアミン１４７（前記モノマー（XV
））が消費されたことを確認した後、０．５ｍｍＨｇに減圧してエチレングリコールを留
去しながら２００℃に加熱し、４時間反応を続けた。その後、室温まで冷却し、モノクロ
ロベンゼン５０ｍｌに溶解し、不溶物を０．５μｍのＰＴＦＥフィルターにてろ過し、ろ
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液をメタノール５００ｍｌを攪拌している中に滴下し、ポリマーを析出させた。得られた
ポリマーをろ過し、十分にメタノールで洗浄した後、乾燥させ、０．９ｇの前記電荷輸送
性ポリエステル（５７）を得た。分子量をＧＰＣにて測定したところ、Ｍｗ＝８．７３×
１０４（スチレン換算）、Ｍｗ／Ｍｎ＝２．９５であり、モノマーの分子量から求めた重
合度ｐは約６９であった。
【０１９３】
〔合成例４－電荷輸送性ポリエステル（２７）〕
　まず、ジアミン７０（下記モノマー（XVI））を以下の方法により合成した。
　マグネシウム０．２ｇを５０ｍｌの三口フラスコに入れ、バーナーで焼き、室温まで冷
却した。これにエーテル２ｍｌ、５－クロロ－２－ヨード－３－（２，４－ジメチルフェ
ニル）チオフェン３．０ｇを入れ、１５分間加熱還流した。マグネシウムが消費されたの
を確認した後、室温まで冷却し、グリニャール試薬を調製した。
　次いで、Ｐｄ（ｄｐｐｆ）Ｃｌ２　０．１ｇ、２，７－ジヨード－９，９－ジメチルフ
ルオレン３．６ｇ、トルエン２０ｍｌを１００ｍｌ三口フラスコに入れ、グリニャール試
薬を滴下した。滴下終了後、室温にて６．５時間攪拌した。反応終了後、塩酸を用いて酸
性溶液とし、水層と有機層に分離した。有機層を蒸留水で洗浄し、無水硫酸ナトリウムで
乾燥した。減圧下、溶剤を留去し、粗生成物を得た。粗生成物をヘキサンを用いて、シリ
カゲルクロマトグラフィーにより精製し、〔中間体４〕を１．３ｇ得た。
　次いで、前記合成例２において〔中間体２〕の代わりに上記〔中間体４〕を用いた以外
は同様にして、ジアミン７０を合成した。
【０１９４】

【化３１】

 
【０１９５】
　次いで、ジアミン７０（前記モノマー（XVI））１．０ｇ、エチレングリコール１０．
０ｍｌおよびテトラブトキシチタン０．０２ｇを５０ｍｌの三口ナスフラスコに入れ、窒
素気流下、２００℃で５時間加熱攪拌した。ジアミン７０（前記モノマー（XVI））が消
費されたことを確認した後、０．５ｍｍＨｇに減圧してエチレングリコールを留去しなが
ら２１０℃に加熱し、４時間反応を続けた。その後、室温まで冷却し、モノクロロベンゼ
ン５０ｍｌに溶解し、不溶物を０．５μｍのＰＴＦＥフィルターにてろ過し、ろ液をメタ
ノール５００ｍｌを攪拌している中に滴下し、ポリマーを析出させた。得られたポリマー
をろ過し、十分にメタノールで洗浄した後、乾燥させ、１．０ｇの前記電荷輸送性ポリエ
ステル（２７）を得た。分子量をＧＰＣにて測定したところ、Ｍｗ＝１．２７×１０５（
スチレン換算）、Ｍｗ／Ｍｎ＝２．５２であり、モノマーの分子量から求めた重合度ｐは
約８０であった。
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〔合成例５－電荷輸送性ポリエステル（７１）〕
　まず、ジアミン２７１（下記モノマー（XVII））を以下の方法により合成した。
　アセトアニリドの代わりに、４－ビチエニルアセトアニリドを用い、且つ２，７－ジヨ
ード－９，９－ジメチルフルオレンの代わりに、２，７－ジヨード－９，９－ジヘキシル
フルオレンを用いた以外は、合成例１と同様にしてジアミン２７１を合成した。
【０１９７】
【化３２】

 
【０１９８】
　次いで、ジアミン２７１（前記モノマー（XVII））１．０ｇ、エチレングリコール１０
．０ｍｌおよびテトラブトキシチタン０．０２ｇを５０ｍｌの三口ナスフラスコに入れ、
窒素気流下、２００℃で６時間加熱攪拌した。ジアミン２７１（前記モノマー（XVII））
が消費されたことを確認した後、０．５ｍｍＨｇに減圧してエチレングリコールを留去し
ながら２１０℃に加熱し、４時間反応を続けた。その後、室温まで冷却し、モノクロロベ
ンゼン５０ｍｌに溶解し、不溶物を０．５μｍのＰＴＦＥフィルターにてろ過し、ろ液を
メタノール５００ｍｌを攪拌している中に滴下し、ポリマーを析出させた。得られたポリ
マーをろ過し、十分にメタノールで洗浄した後、乾燥させ、１．０ｇの前記電荷輸送性ポ
リエステル（７１）を得た。分子量をＧＰＣにて測定したところ、Ｍｗ＝１．０９×１０
５（スチレン換算）、Ｍｗ／Ｍｎ＝２．９９であり、モノマーの分子量から求めた重合度
ｐは約６０であった。
【０１９９】
〔合成例６－電荷輸送性ポリエステル（７５）〕
　まず、ジアミン３４０（下記モノマー（XVIII））を以下の方法により合成した。
　アセトアニリドの代わりに、４－（９，９－ジメチルフルオレニル）アセトアニリドを
用いた以外は、合成例１と同様にしてＤＡＡ－４を合成した。次いで、ＤＡＡ－１の代わ
りに、上記ＤＡＡ－４を用いた以外は、合成例２と同様にしてジアミン３４０を合成した
。
【０２００】
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【化３３】

 
【０２０１】
　次いで、ジアミン３４０（前記モノマー（XVIII））１．０ｇ、エチレングリコール１
０．０ｍｌおよびテトラブトキシチタン０．０２ｇを５０ｍｌの三口ナスフラスコに入れ
、窒素気流下、２００℃で６時間加熱攪拌した。ジアミン３４０（前記モノマー（XVIII
））が消費されたことを確認した後、０．５ｍｍＨｇに減圧してエチレングリコールを留
去しながら２１０℃に加熱し、４時間反応を続けた。その後、室温まで冷却し、モノクロ
ロベンゼン５０ｍｌに溶解し、不溶物を０．５μｍのＰＴＦＥフィルターにてろ過し、ろ
液をメタノール５００ｍｌを攪拌している中に滴下し、ポリマーを析出させた。得られた
ポリマーをろ過し、十分にメタノールで洗浄した後、乾燥させ、１．０ｇの前記電荷輸送
性ポリエステル（７５）を得た。分子量をＧＰＣにて測定したところ、Ｍｗ＝１．２９×
１０５（スチレン換算）、Ｍｗ／Ｍｎ＝２．８８であり、モノマーの分子量から求めた重
合度ｐは約７２であった。
【０２０２】
　次に、上記方法で合成された電荷輸送性ポリエステルを使用し、以下のようにして素子
を作製した。
【０２０３】
　〔実施例１〕
　２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチングにより形成したガラス基板を、中性洗剤、超
純水、アセトン（電子工業用、関東化学製）、および２－プロパノール（電子工業用、関
東化学製）で順に超音波を各５分間加えて洗浄を行い、乾燥後、発光材料として発光性高
分子（下記化合物（XIX）、ポリフルオレン系）（Ｍｗ≒１０５）を５％クロロベンゼン
溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターで
ろ過した後に、スピンコート法により塗布して膜厚０．０３μｍの発光層を形成した。さ
らに、十分乾燥させた後、電子輸送材料として、上記合成例１で合成した電荷輸送性ポリ
エステル（１３）を５％ジクロロエタン溶液として調整し、０．１μｍのＰＴＦＥフィル
ターでろ過した後に、発光層上にスピンコート法により塗布し、膜厚０．０３μｍの電子
輸送層を形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μ
ｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するように形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効
面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２０４】
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【化３４】

 
【０２０５】
　〔実施例２〕
　実施例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、正孔輸送性材料として電荷輸送性高分子（前記化合
物（IX－９）、ポリエステル系）（Ｍｗ≒１０５）を５％クロロベンゼン溶液として調整
し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過した後に、
バッファ層上にスピンコート法により塗布して膜厚０．０３μｍの正孔輸送層を形成した
。十分乾燥させた後、発光材料として、昇華精製したＡｌｑ３（前記化合物（Ｘ－１））
をタングステンボードに入れ、真空蒸着法により蒸着して、正孔輸送層上に膜厚０．０５
μｍの発光層を形成した。この時の真空度は１０－５Ｔｏｒｒ、ボード温度は３００℃で
あった。さらに、電子輸送材料として、上記合成例２で合成した電荷輸送性ポリエステル
（５２）を５％ジクロロエタン溶液として調整し、０．１μｍのＰＴＦＥフィルターでろ
過した後に、発光層上にスピンコート法により塗布し、膜厚０．０３μｍの電子輸送層を
形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背
面電極をＩＴＯ電極と交差するように形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０
．０４ｃｍ２であった。
【０２０６】
　〔実施例３〕
　発光材料として、発光性高分子（前記化合物（XIX）、ポリフルオレン系）（Ｍｗ≒１
０５）を５％クロロベンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレ
ン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過した後に、スピンコート法により塗布して膜厚０．０３
μｍの発光層を形成した以外は、実施例２と同様にして有機ＥＬ素子を形成した。
【０２０７】
　〔実施例４〕
　正孔輸送材料として合成例３で合成した電荷輸送性ポリエステル（５７）を５％クロロ
ベンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィ
ルターでろ過した後に、バッファ層上にスピンコート法により塗布し、膜厚０．０１μｍ
の正孔輸送層を形成した以外は、実施例３と同様にして有機ＥＬ素子を形成した。
【０２０８】
　〔実施例５〕
　実施例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、正孔輸送材料として合成例３で合成した電荷輸送ポ
リエステル（５７）を５％クロロベンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフ
ルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過した後に、バッファ層上にスピンコート法
により塗布して膜厚０．０１μｍの正孔輸送層を形成した。十分乾燥させた後、発光材料
として、昇華精製したＡｌｑ３（前記化合物（Ｘ－１））をタングステンボードに入れ、
真空蒸着法により蒸着して、正孔輸送層上に膜厚０．０５μｍの発光層を形成した。この
時の真空度は１０－５Ｔｏｒｒ、ボード温度は３００℃であった。最後にＭｇ－Ａｇ合金
を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するよ
うに形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０．０４ｃｍ２であった。
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【０２０９】
　〔実施例６〕
　発光材料として、発光性高分子（下記化合物（XX）、ＰＰＶ系）（Ｍｗ≒１０５）を５
％クロロベンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦ
Ｅ）フィルターでろ過した後に、スピンコート法により塗布して膜厚０．０３μｍの発光
層を形成した以外は、実施例５と同様にして有機ＥＬ素子を形成した。
【０２１０】
【化３５】

 
【０２１１】
　〔実施例７〕
　実施例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、電荷輸送材料として合成例４で合成した電荷輸送ポ
リエステル（２７）を０．５部と、発光性高分子（前記化合物（XX）、ＰＰＶ系）（Ｍｗ
≒１０５）を０．１部混合し、１０％クロロベンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポ
リテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過し、スピンコート法により塗布
して膜厚０．０５μｍの電荷輸送能を有する発光層を形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を
共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するよう
に形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２１２】
　〔実施例８〕
　実施例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、電荷輸送材料として合成例５で合成した電荷輸送ポ
リエステル（７１）を０．５部と、発光性高分子（前記化合物（XX）、ＰＰＶ系）（Ｍｗ
≒１０５）を０．１部混合し、１０％クロロベンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポ
リテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過し、スピンコート法により塗布
して膜厚０．０５μｍの電荷輸送能を有する発光層を形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を
共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するよう
に形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２１３】
　〔実施例９〕
　実施例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、電荷輸送材料として合成例６で合成した電荷輸送ポ
リエステル（７５）を０．５部と、発光性高分子（前記化合物（XX）、ＰＰＶ系）（Ｍｗ
≒１０５）を０．１部混合し、１０％クロロベンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポ
リテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過し、スピンコート法により塗布
して膜厚０．０５μｍの電荷輸送能を有する発光層を形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を
共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するよう
に形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２１４】
　〔実施例１０〕
　２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチングにより形成したガラス基板を、中性洗剤、超
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純水、アセトン（電子工業用、関東化学製）、および２－プロパノール（電子工業用、関
東化学製）で順に超音波を各５分間加えて洗浄を行い、乾燥後、発光材料として発光性高
分子（前記化合物（XIX）、ポリフルオレン系）（Ｍｗ≒１０５）を５％クロロベンゼン
溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターで
ろ過した後に、インクジェット印刷法により塗布して膜厚０．０３μｍの発光層を形成し
た。さらに、十分乾燥させた後、電子輸送材料として、上記合成例１で合成した電荷輸送
性ポリエステル（１３）を５％ジクロロエタン溶液として調整し、０．１μｍのＰＴＦＥ
フィルターでろ過した後に、発光層上にインクジェット印刷法により塗布し、膜厚０．０
３μｍの電子輸送層を形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅
、０．１５μｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するように形成した。形成された有機Ｅ
Ｌ素子の有効面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２１５】
　〔比較例１〕
　２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチングにより形成したガラス基板を、中性洗剤、超
純水、アセトン（電子工業用、関東化学製）、および２－プロパノール（電子工業用、関
東化学製）で順に超音波を各５分間加えて洗浄を行い、乾燥後、発光材料として発光性高
分子（前記化合物（XIX）、ポリフルオレン系）（Ｍｗ≒１０５）を５％クロロベンゼン
溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターで
ろ過した後に、スピンコート法により塗布して膜厚０．０３μｍの発光層を形成した。さ
らに、十分乾燥させた後、電子輸送材料として前記化合物（VIII－１）より構成される厚
さ０．０５μｍの電子輸送層を真空蒸着法により形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸
着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するように形
成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２１６】
　〔比較例２〕
　比較例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、正孔輸送材料として前記化合物（IX－２）より構成
される厚さ０．０５μｍの正孔輸送層を、発光材料として昇華精製したＡｌｑ３（前記化
合物（Ｘ－１））で構成される厚さ０．０６５μｍの発光層を、電子輸送材料として、前
記化合物（VIII－１）より構成される厚さ０．０５μｍの電子輸送層を、順次真空蒸着法
により形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ
厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するように形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面
積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２１７】
　〔比較例３〕
　比較例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、正孔輸送材料として前記化合物（IX－２）より構成
される厚さ０．０５μｍの正孔輸送層を真空蒸着法により形成し、発光材料として発光性
高分子（前記化合物（XX）、ＰＰＶ系）（Ｍｗ≒１０５）を５％クロロベンゼン溶液とし
て調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過した
後に、スピンコート法により塗布し、十分乾燥させて膜厚０．０３μｍの発光層を形成し
、さらに電子輸送材料として前記化合物（VIII－１）より構成される厚さ０．０５μｍの
電子輸送層を真空蒸着法により形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して
２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するように形成した。形成され
た有機ＥＬ素子の有効面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２１８】
　〔比較例４〕
　比較例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、正孔輸送性材料として前記化合物（IX－２）より構
成される厚さ０．０５μｍの正孔輸送層を、発光材料として昇華精製したＡｌｑ３（前記
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化合物（Ｘ－１））で構成される厚さ０．０６５μｍの発光層を、順次真空蒸着法により
形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背
面電極をＩＴＯ電極と交差するように形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０
．０４ｃｍ２であった。
【０２１９】
　〔比較例５〕
　比較例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、正孔輸送性材料として、前記化合物（IX－２）より
構成される厚さ０．０５μｍの正孔輸送層を真空蒸着法により形成した。続いて、発光材
料として発光性高分子（前記化合物（XX）、ＰＰＶ系）（Ｍｗ≒１０５）を５％クロロベ
ンゼン溶液として調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィル
ターでろ過した後に、スピンコート法により塗布し、十分乾燥させて膜厚０．０３μｍの
発光層を形成した。最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μ
ｍ厚の背面電極をＩＴＯ電極と交差するように形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効
面積は０．０４ｃｍ２であった。
【０２２０】
　〔比較例６〕
　比較例１と同様にして超音波洗浄後、乾燥させた２ｍｍ幅の短冊型ＩＴＯ電極をエッチ
ングにより形成したガラス基板上に、正孔輸送材料として、前記化合物（IX－２）を１部
、発光材料として昇華精製したＡｌｑ３（前記化合物（Ｘ－１））を１部、結着樹脂とし
てポリメチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）を１部混合し、１０％ジクロロエタンン溶液と
して調整し、０．１μｍのポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）フィルターでろ過し
、ディップ法により塗布して膜厚０．０５μｍの電荷輸送能を有する発光層を形成した。
最後にＭｇ－Ａｇ合金を共蒸着により蒸着して２ｍｍ幅、０．１５μｍ厚の背面電極をＩ
ＴＯ電極と交差するように形成した。形成された有機ＥＬ素子の有効面積は０．０４ｃｍ
２であった。
【０２２１】
（評価）
　以上のように作製した有機ＥＬ素子を、真空中〔１３３．３×１０－３Ｐａ（１０－５

Ｔｏｒｒ）〕でＩＴＯ電極側をプラス、Ｍｇ－Ａｇ側をマイナスとして直流電圧を印加し
、発光について測定を行い、この時の立ち上がり電圧、最高輝度、および最高輝度時の駆
動電流密度を評価した。それらの測定結果を下記表に示す。
　また、乾燥窒素中で有機ＥＬ素子の発光寿命の評価を行った。発光寿命の測定は、初期
輝度が５０ｃｄ／ｃｍ２となるように電流値を設定し、低電流駆動により輝度が初期値か
ら半減するまでの時間を素子寿命（Ｈｏｕｒ）とした。この時の素子寿命も下記表に示す
。
【０２２２】
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【表６４】

 
【０２２３】
　上記表に記載の結果から、上記一般式（Ｉ－１）および（Ｉ－２）で示される構造から
選択された少なくとも１種を部分構造として含む繰り返し構造を有する電荷輸送性ポリエ
ステルは、有機電界発光素子に好適なイオン化ポテンシャル、電荷移動度を有し、スピン
コーティング法、ディップ法等を用いて、良好な薄膜を形成することが可能である。また
、電荷の注入性や輸送性が向上することから、電荷バランスが改善され、安定して高輝度
、高効率な特性を示す。したがって、本発明の有機電界発光素子は、ピンホール等の不良
もなく、大面積化も容易であり、しかも、優れた耐久性と発光特性を有する。
【図面の簡単な説明】
【０２２４】
【図１】本発明の有機電界発光素子の層構成の一例を示す模式的断面図である。
【図２】本発明の有機電界発光素子の層構成の一例を示す模式的断面図である。
【図３】本発明の有機電界発光素子の層構成の一例を示す模式的断面図である。
【図４】本発明の有機電界発光素子の層構成の一例を示す模式的断面図である。
【符号の説明】
【０２２５】
　１　透明絶縁体基板
　２　透明電極
　３　正孔輸送層および／または正孔注入層
　４　発光層
　５　電子輸送層および／または電子注入層
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　６　電荷輸送能を持つ発光層
　７　背面電極
 

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】
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（经修改） 要解决的问题：提供一种具有足够亮度，优异的稳定性和耐
久性，面积扩大且易于制造的有机电致发光器件。 溶液：由下列通式
（II）表示的噻吩骨架（其中n为1至10的整数）作为一对电极之间的有机
化合物层提供，一种有机电致发光器件，包含在中心部分具有二胺衍生
物重复单元的电荷传输聚酯。 【选择图】无


