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(57)【要約】
　　【課題】　優れた蛍光特性と高い耐熱性に加え、優れた機械的特性、可視光領域で高
い透明性などの特性を持つ蛍光性ポリイミドをナノファイバ化することで、蛍光の取り出
し効率を飛躍的に向上させた新規の蛍光材料とそれを用いた光デバイスを提供すること。
　【解決手段】　本発明の蛍光材料は、下記一般式（１）で表わされる繰り返し単位から
なるポリイミドを含み、静電紡糸法（エレクトロスピニング法）を用いて作製されたナノ
ファイバの集積体からなる、不織布状又は板状、塊状の形状を有する。
【化１】

【選択図】　　　　　なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
下記一般式（１）で表わされる繰り返し単位からなるポリイミドを含み、静電紡糸法（エ
レクトロスピニング法）を用いて作製されたナノファイバの集積体からなる、不織布状又
は板状、塊状の形状を有する蛍光材料。
【化１】

（式中、Ｒ1は、４価の脂環式アルキル基又は一般式（２）～（４）で表わされる４価の
芳香族基を示し、またＲ2は２価の有機基を示す。）
【化２】

（式中、Ｒ3は、ハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、酸素原子、硫黄原子、１つ
以上の２価元素を介した芳香族基のいずれかであるか、又はそれらの組み合わせによって
構成される２価の置換基を示す。）

【化３】

（式中、Ｒ4及びＲ5は、同一であっても異なっていてもよく、ハロゲンで置換されていて
もよい脂肪族基、酸素原子、硫黄原子、１つ以上の２価元素を介した芳香族基のいずれか
であるか、又はそれらの組み合わせによって構成される２価の置換基を示す。）
【化４】

（式中、Ｒ6及びＲ7は、ハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、１つ以上の２価元素
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を介した芳香族基、ハロゲンのいずれかであるか、またはそれらの組み合わせによって構
成される１価の置換基を示し、それぞれ同一であっても異なっていてもよい。）
【請求項２】
上記一般式（１）において、Ｒ1が、下記式（５）～（２６）からなる群から選択される
芳香族基又は脂環式アルキル基である、請求項１に記載の蛍光材料。
【化５】

【化６】

【化７】

【化８】

【化９】
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【化１０】

【化１１】

【化１２】

【化１３】

【化１４】
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【化１５】

【化１６】

【化１７】

【化１８】

【化１９】
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【化２０】

【化２１】

【化２２】

【化２３】

【化２４】
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【化２５】

【化２６】

【請求項３】
上記一般式（１）において、Ｒ2が脂環式構造又は芳香族構造を有することを特徴とする
請求項１又は２に記載の蛍光材料。
【請求項４】
上記一般式（１）において、Ｒ2が、下記式（２７）～（３１）からなる群から選択され
る、請求項１～３のいずれか１項に記載の蛍光材料。

【化２７】

【化２８】

（式中、Ｒ8はアルキル基あるいはフルオロアルキル基を含む２価の有機基を示す）
【化２９】

（式中、Ｒ9はアルキル基又はフルオロアルキル基を含む１価の有機基を示す）
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【化３０】

（式中、Ｒ１０はハロゲン又はフルオロアルキル基を含む１価の有機基を示す）
【化３１】

【請求項５】
上記一般式（１）において、請求項１～４のいずれか一項に記載される２種類の繰り返し
単位からなる共重合ポリイミドを含み、静電紡糸法（エレクトロスピニング法）を用いて
作製されたナノファイバの集積体からなる、不織布状又は板状、塊状の形状を有する蛍光
材料
【請求項６】
請求項１～５のいずれか１項に記載の蛍光材料を用いて製造された有機発光デバイス。
【請求項７】
請求項１～６のいずれか１項に記載の蛍光材料を用いて製造された有機光波長変換デバイ
ス。
【請求項８】
（ａ）エレクトロスピニング装置のコレクター電極上に基板を配置する工程；
　（ｂ）前記電極上に配置された基板に向けて、高電圧を印加した紡糸ノズルから、請求
項１～５のいずれか１項に記載のポリイミド前駆体溶液もしくはポリイミド溶液をスプレ
ーし、基板上に多数のナノファイバを集積する工程；及び
　（ｃ）該ナノファイバが集積された基板をナノファイバとともに焼成して、不織布状あ
るいは板状、塊状の形状を有するナノファイバの積層体を形成する工程；
　を含むことを特徴とする、請求項１～５のいずれか１項記載の蛍光材料の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、蛍光材料、及びそれを用いた光デバイスに関する。本発明の蛍光材料は、優
れた蛍光特性、高い耐熱性、優れた機械特性、及び可視光領域での高い透明性を有すると
共に高効率の各色蛍光を有しており、光デバイス用材料として使用可能なものである。ま
た、この蛍光材料を用いて作製された光デバイスは、従来にない優れた特性を有する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、有機エレクトロルミネッセンス（ＥＬ）素子や、発光型の空間光変調素子、波長
変換素子等に使用される有機発光材料として、種々の低分子化合物や高分子化合物が開発
されている。発光デバイス等の製造において、低分子化合物を用いる場合、製造プロセス
が蒸着方式に制約されるのに対して、高分子化合物は、溶液にして製膜、又はインクジェ
ットプリント方式等により製造できることから製造コストを安くできるという利点を有し
ている。また、高分子化合物は、微細加工なしに微細な塗り分けができる点、そして膜厚
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を容易に製膜できる等の優れた特徴を有している。そのため、高効率な蛍光発光を示し、
かつ発光波長の制御が容易な高分子系の発光材料の開発が望まれている。
【０００３】
　高分子発光材料としては、従来よりポリ－ｐ－フェニレンやポリフェニレンビニレン等
のπ共役型高分子が知られている。しかし、このようなπ共役型高分子は、耐熱性や耐環
境性（蛍光強度及び蛍光スペクトル形状の長期安定性）が十分でなく、また、製膜や微細
加工が容易ではないという問題があった。一方、代表的な耐熱性高分子であるポリイミド
は、優れた耐熱性や電気特性を有しており、前駆体であるポリアミド酸が製膜等の加工性
に優れていることから、表示用デバイス材料としての用途が期待されている。例えば、非
特許文献１には、主鎖や側鎖に蛍光性のフリル基を導入して青色の蛍光発光を示すポリイ
ミドが開示されており、また、特許文献１及び特許文献２には、発光機能あるいは電荷輸
送機能を有するポリイミドを用いた有機ＥＬ素子が開示されている。しかし、上記文献等
に開示されたポリイミドの蛍光発光は、ポリイミドの主鎖又は側鎖に導入された蛍光性官
能基によるものであり、また、その蛍光強度は、ポリイミド分子間の強い相互作用と、そ
れに伴う濃度消失によって、同一の蛍光性官能基を有する低分子化合物の蛍光強度に比べ
ると、その蛍光強度は非常に低いものである。
【０００４】
　また、非特許文献２等に開示されているように、ポリイミド自体が紫外線の照射により
、可視光の蛍光発光を示すことは、従来から知られていた。この蛍光は、ポリイミドの分
子構造中のジアミン部分（電子供与性）と酸無水物部分（電子吸引性）との間で形成され
る電荷移動錯体（ＣＴ錯体）に起因する蛍光（ＣＴ蛍光）である（例えば、非特許文献３
参照）。しかし、芳香族ポリイミドの場合には、ＣＴ相互作用が強く、無輻射失活過程が
増加するため、その蛍光強度は必然的に弱くなる。代表的な全芳香族ポリイミドであるピ
ロメリット酸二無水物と４，４’－ジアミノジフェニルエーテルから合成されるポリイミ
ド（ＰＭＤＡ／ＯＤＡ）においては、通常の蛍光分光計では観測が困難なほどの弱い蛍光
しか観測されない。また、非特許文献４には、全芳香族ポリイミドでも、ビフェニルテト
ラカルボン酸二無水物とパラフェニレンジアミンから合成されるポリイミド（ＢＰＤＡ／
ＰＤＡ）は相対的に強い蛍光を示すことが報告されている。しかし、既存の蛍光性高分子
化合物に比べると、その蛍光強度は非常に弱く、蛍光の量子収率は１％以下であって発光
デバイスや波長変換デバイスには適用が困難である。
【０００５】
　また、特許文献３には、三次元的な立体構造を有し、芳香環に直接フッ素が結合した芳
香族酸二無水物と脂環式構造を有するジアミンとからなる構造単位を有するポリイミドを
用いることで、優れた蛍光発光特性（蛍光強度の強さ、緑色から赤色領域における蛍光波
長の制御性、蛍光強度の長期安定性）を有するとともに、耐熱性、化学安定性、製膜性に
優れた単色発光性の蛍光性ポリイミドが得られることが開示されている。また、特許文献
４には、屈曲性の２,２’,３,３’－ジフェニルエーテルテトラカルボン酸二無水物と脂
環式ジアミンの組み合わせから合成されたポリイミドを用いることで、優れた緑色蛍光発
光特性を有し、耐熱性、化学安定性、製膜製に優れた単色発光性の蛍光ポリイミドが得ら
れることが開示されている。加えて、特許文献５には、三次元的な構造を有し、電子受容
性の低い酸二無水物と脂環式構造を有するジアミンとからなる構造単位を有するポリイミ
ドを用いることで、優れた青色蛍光発光特性を有し、耐熱性、化学安定性、製膜製に優れ
た単色発光性の蛍光性ポリイミドが得られることが開示されている。さらに、非特許文献
５には、これらの蛍光性ポリイミドの薄膜を発光層あるいはホール輸送層として用いて有
機電界発光（エレクトロルミネッセンス）による発光デバイスを作製した例が報告されて
いる。
【０００６】
　上記特許文献３～５によれば、優れた蛍光特性を有する蛍光性ポリイミドを得られるこ
とが開示されている。上記特許文献３～５に開示された蛍光性ポリイミドは、それぞれ、
緑色から赤色領域における蛍光波長の制御性、及び青色蛍光特性を示すものである。　ま
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た、一般にポリイミドは、テトラカルボン酸二無水物（以下、酸二無水物）とジアミンと
を極性溶媒中で反応させことによりポリアミド酸を得、これを加熱処理あるいは化学的脱
水処理によりイミド化することにより得られる。本発明者らの検討により、ポリイミドの
蛍光発光波長は、ジアミンに比して酸二無水物の電子構造および立体構造に強く依存する
ことが明らかとなっている。すなわち、電子親和力の弱い非フッ素化酸二無水物から合成
されたポリイミド（以下、非フッ素化無水物ポリイミド）は可視領域での高い透明性と青
色蛍光発光を有する。一方、電子親和力が強い全フッ素化酸二無水物から合成されたポリ
イミド（以下、フッ素化無水物ポリイミド）又は屈曲性酸二無水物から合成されたポリイ
ミドは緑色・赤色発光を呈し、非フッ素化酸二無水物に数モル％のフッ素化酸二無水物、
又はペリレン構造を含有する酸二無水物を添加した混合物を原料として用いて合成したポ
リイミドは白色の蛍光を示す。
【０００７】
　一方、１マイクロメートル（μｍ）以下の直径を有する繊維は一般に“ナノファイバ”
と呼ばれているが、ナノファイバの作製法には、おもにセルフアッセンブリー法、フェイ
ズ・セパレーション法、そして静電紡糸法（エレクトロスピニング法）の３種類が知られ
ている。中でも静電紡糸法はファイバ形状の制御が簡便であり、多種のポリマーをナノフ
ァイバ形状に紡糸することが可能である。今までの研究では、ポリスチレン、ポリカーボ
ネ―ト、ポリメタクリル酸メチル、ポリ塩化ビニル、ポリエチレンテレフタレート、ナイ
ロン６６、ナイロン４６、ポリアミドなどの工業用熱可塑性ポリマー、生分解性ポリマー
、ポリマーブレンド、そして、無機化合物を混入した複合材のファイバが静電紡糸法で作
製されている。また、アルミナ、酸化ジルコニウム、酸化チタン、チタン酸ジルコン酸鉛
等のセラミックスナノファイバの作製例も報告されている。（非特許文献６、７）
【０００８】
　一般に静電紡糸装置は、直流高圧電源、ポリマー溶液貯蔵容器、ポリマー溶液供給用ポ
ンプ、紡糸ノズル、および、接地されたコレクター電極(対電極)から構成される。ポリマ
ー溶液は貯蔵容器から紡糸ノズルまで一定の速度で供給される。紡糸ノズルには５～３０
キロボルトの高電圧が印加される。このときポリマー溶液に高電圧を印加するための電極
はノズル内に設置されているものでもノズルと一体化したものであっても良い。電圧の印
加によりノズル先端のポリマー溶液表面では電荷が誘起され、電荷の蓄積によって溶液表
面にはたらく静電反発力が溶液の表面張力を越える時、ポリマー溶液のジェットがコレク
ターに向けて噴射される。ジェットがコレクターに到達するまでの間に、溶媒の蒸発に伴
ってジェットの体積電荷密度が増加し、その結果、ジェットにはたらく静電反発力も増加
する。したがって、ジェットがコレクターに到達する際には、静電反発力による延伸効果
によってジェットのサイズはナノレベルにまで減少する。また、一定時間以上紡糸を行う
とコレクター上には、無秩序（ランダム）に配列した直径数マイクロメートル以下のナノ
ファイバの堆積によって不織布状の多孔性膜が形成される。この膜は比表面積が非常に大
きく、また、紡糸条件を変えることによって、ファイバ径および膜の空孔径、空孔率、厚
さの制御も可能である。
【０００９】
【非特許文献１】S. M. Pyo et al., Polymer, 40, 125-130 (1999)
【特許文献１】特開平０３－２７４６９３号公報
【特許文献２】特開平０４－９３３８９号公報
【非特許文献２】E. D. Wachsman and C. W. Frank Polymer, 29, 1191-1197 (1988)
【非特許文献３】M. Hasegawa and K. Horie, Progress in Polymer Science, 26, 259-3
35 (2001)
【非特許文献４】M. Hasegawa et al., Journal of Polymer Science Part C: Polymer L
etters, 27, 263-269(1998)
【特許文献３】特開平０４－３０７８５７号公報
【特許文献４】特開平０６－２３５１３３号公報
【特許文献５】特開平０５－３２０３９３号公報
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【非特許文献５】Sho-ichi MATSUDA, Yuichi URANO, Jin-Woo PARK, Chang-Sik HA, Shin
ji ANDO, J. Photopolym. Sci. Technol., 17(2), 241-246 (2004).
【非特許文献６】Dan Li and Younun Xia, Adv. Mater. , 16, 1151-1171 (2004)
【非特許文献７】Andreas Greiner and Joachim H. Wendorff, Angew. Chem. Int. Sci.,
 46, 5670 -5703(2007)
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　上述したように、蛍光性ポリイミドとしては種々のものが報告されているが、優れた蛍
光特性を有すると共に、高い耐熱性、優れた機械的特性及び可視光領域における高い透明
性等の特性を併せ持つものは知られていなかった。従って、本発明の目的は、優れた蛍光
特性（蛍光強度の強さ、蛍光強度の長期安定性）と高い耐熱性（ガラス転移点：２００℃
以上、熱分解開始温度：３５０℃以上）に加え、優れた機械的特性（高い弾性率、可撓性
、高靱性）、可視光領域で高い透明性などの特性を持つ蛍光性ポリイミドをナノファイバ
化することで、蛍光の取り出し効率を飛躍的に向上させた新規の蛍光材料とそれを用いた
光デバイスを提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明者らは、上記目的を達成するために検討を重ねた結果、近年急速に研究が進展し
ている静電紡糸法(エレクトロスピニング法)を用いて作製したポリイミドナノファイバを
不織布状に積層するか、又は不織布状の積層体を板状あるいは塊状に成形した物が上記目
的を達成し得るという知見を得、その知見を基に鋭意検討を重ねた結果、本発明を完成す
るに至った。
【００１２】
　本発明は、上記の知見に基づいてなされたものであり、下記一般式（１）で表わされる
繰り返し単位からなるポリイミドを含み、静電紡糸法（エレクトロスピニング法）を用い
て作製されたナノファイバの集積体からなる、不織布状又は板状、塊状の形状を有する蛍
光材料を提供するものである。

【化１】

（式中、Ｒ1は、４価の脂環式アルキル基又は一般式（２）～（４）で表わされる４価の
芳香族基を示し、またＲ2は２価の有機基を示す。）
【化２】

（式中、Ｒ3は、ハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、酸素原子、硫黄原子、１つ
以上の２価元素を介した芳香族基のいずれかであるか、又はそれらの組み合わせによって
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【化３】

（式中、Ｒ4及びＲ5は、同一であっても異なっていてもよく、ハロゲンで置換されていて
もよい脂肪族基、酸素原子、硫黄原子、１つ以上の２価元素を介した芳香族基のいずれか
であるか、又はそれらの組み合わせによって構成される２価の置換基を示す。）
【化４】

（式中、Ｒ6及びＲ7は、ハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、１つ以上の２価元素
を介した芳香族基、ハロゲンのいずれかであるか、またはそれらの組み合わせによって構
成される１価の置換基を示し、それぞれ同一であっても異なっていてもよい。）
【００１３】
　上記集積体は、その直径が、好ましくは１０μｍ以下、更に好ましくは１μｍ以下のナ
ノファイバの集積体である。
【００１４】
本発明の発光材料に含有されるポリイミドの好適な例としては、上記一般式（１）におけ
るＲ1が、下記式（５）～（２６）からなる群から選択される芳香族基又は脂環式アルキ
ル基であるものが挙げられる。
【００１５】
【化５】
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【化６】

【化７】

【化８】

【化９】

【化１０】

【化１１】
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【化１２】

【化１３】

【化１４】

【化１５】

【化１６】

【化１７】
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【化１８】

【化１９】

【化２０】

【化２１】

【化２２】
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【化２３】

【化２４】

【化２５】

【化２６】

【００１６】
　また、本発明の発光材料に含有されるポリイミドとしては、上記一般式（１）における
Ｒ2が脂環式構造又は芳香族構造であるものが挙げられる。
【００１７】
　また、本発明の発光材料に含有されるポリイミドとしては、上記一般式（１）における
Ｒ2が、下記式（２７）～（３１）からなる群から選択されるものが挙げられる。
【００１８】
【化２７】
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【化２８】

【００１９】
　式中、Ｒ8はアルキル基あるいはフルオロアルキル基を含む２価の有機基を示す
【００２０】
【化２９】

【００２１】
　式中、Ｒ9はアルキル基又はフルオロアルキル基を含む１価の有機基を示す
【００２２】
【化３０】

【００２３】
　式中、Ｒ１0はハロゲン又はフルオロアルキル基を含む１価の有機基を示す
【００２４】

【化３１】

【００２５】
　また、本発明は、上記蛍光材料を用いて製造された有機発光デバイスを提供するもので
ある。このような有機発光デバイスとしては、有機ＥＬ素子や有機レーザーなどの発光素
子、波長変換素子及び空間光変調素子などが挙げられる。
【００２６】
　また、本発明は、上記蛍光材料を用いて製造された有機光波長変換デバイスを提供する
ものである。すなわち、本発明による蛍光材料は、紫外域や可視短波長域（紫～青）に発
光を有するレーザーや発光ダイオード（ＬＥＤ）を光源として、それを可視光や近赤外光
に変換する“色変換膜”あるいは“色変換樹脂”として使用することができる。
　加えて、本発明は、上記蛍光材料の製造方法を提供するものであり、該製造方法は、（
ａ）エレクトロスピニング装置のコレクター電極上に基板を配置する工程；（ｂ）前記電
極上に配置された基板に向けて、高電圧を印加した紡糸ノズルから、請求項１～５のいず
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多数のナノファイバを集積する工程；及び（ｃ）該ナノファイバが集積された基板をナノ
ファイバとともに焼成して、不織布状あるいは板状、塊状の形状を有するナノファイバの
積層体を形成する工程；を含むことを特徴とする。
【発明の効果】
【００２７】
　本発明によれば、優れた蛍光特性、すなわち高い蛍光発光効率と高い蛍光取り出し効率
を有し、高い耐熱性、優れた機械特性、及び可視光領域での高い透明性を有する新規の蛍
光材料が提供される。
【００２８】
　以下に、本発明を詳細に説明する。まず、本発明の蛍光材料について説明する。
　本発明の蛍光材料は、下記一般式（１）で表わされる繰り返し単位からなるポリイミド
を含み、静電紡糸法（エレクトロスピニング法）を用いて作製されたナノファイバの集積
体からなり、不織布状又は板状、塊状の形状を有する。
【００２９】
【化３２】

【化３３】

【化３４】
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【化３５】

【００３０】
　上記式（１）において、Ｒ1は、４価の脂環式アルキル基又は一般式（２）～（４）で
表わされる４価の芳香族基を示し、またＲ2は脂環式構造又は芳香環構造を含む２価の有
機基を示す。
【００３１】
　上記一般式（２）中において、Ｒ３は炭素-炭素の一重結合、酸素原子、硫黄原子、ス
ルホニル基、ハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、１つ以上の２価元素を介した芳
香族基のいずれかであるか、又はそれらの組み合わせによって構成される２価の置換基で
ある。
　上記脂肪族基としては、例えばメチレン基、エチレン基、イソプロピリデン基、ヘキサ
メチレン基等の長鎖アルキル基等が挙げられる。これらの脂肪族基は、フッ素、塩素、臭
素、ヨウ素等のハロゲンで置換されていてもよい。また、１つ以上の２価元素を介した芳
香族基とは、例えば酸素原子（－Ｏ－）を介して結合した芳香族基やスルホニル基（－Ｓ
Ｏ２－）を介して結合した芳香族基を意味するものとし、この芳香族基の一部はフッ素、
塩素、臭素、ヨウ素等のハロゲンで置換されていてもよい基のいずれかであるか、又はそ
れらの組み合わせによって構成される２価の置換基を示す。
【００３２】
　上記一般式（３）中において、Ｒ４及びＲ５は、同一であっても異なっていてもよく、
炭素-炭素の一重結合、酸素原子、硫黄原子、スルホニル基、ハロゲンで置換されていて
もよい脂肪族基、１つ以上の２価元素を介した芳香族基のいずれかであるか、又はそれら
の組み合わせによって構成される２価の置換基である。
　脂肪族基としては、例えばメチレン基、エチレン基、イソプロピリデン基、ヘキサメチ
レン基等の長鎖アルキル基等が挙げられる。これらの脂肪族基は、フッ素、塩素、臭素、
ヨウ素等のハロゲンで置換されていてもよい。また、１つ以上の２価元素を介した芳香族
基とは、例えば酸素原子（－Ｏ－）を介して結合した芳香族基やスルホニル基（－ＳＯ２

－）を介して結合した芳香族基を意味するものとし、この芳香族基の一部はフッ素、塩素
、臭素、ヨウ素等のハロゲンで置換されていてもよい。
【００３３】
　上記一般式（４）中において、Ｒ６及びＲ７は、同一であっても異なっていてもよく、
ハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、１つ以上の２価元素を介した芳香族基、ハロ
ゲンのいずれかであるか、またはそれらの組み合わせによって構成される２価の置換基で
ある。
　脂肪族基としては、例えばメチレン基、エチレン基、イソプロピリデン基、ヘキサメチ
レン基等の長鎖アルキル基等が挙げられる。これらの脂肪族基は、塩素、臭素、ヨウ素等
のハロゲンで置換されていてもよい。また、１つ以上の２価元素を介した芳香族基とは、
例えば酸素原子を介して結合した芳香族基を意味するものとし、この芳香族基は塩素、臭
素、ヨウ素等のハロゲンで置換されていてもよい。
【００３４】
　本発明の発光材料に含有されるポリイミドの好適な例としては、上記一般式（４）にお
けるＲ1が、下記式（５）～（２６）からなる群から選択される芳香族基又は脂環式アル
キル基であるものが挙げられる。
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【００３５】
【化３６】

【化３７】

【化３８】

【化３９】

【化４０】
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【化４１】

【化４２】

【化４３】

【化４４】

【化４５】

【化４６】
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【化４７】

【化４８】

【化４９】

【化５０】

【化５１】

【化５２】
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【化５３】

【化５４】

【化５５】

【化５６】

【化５７】

【００３６】
　上記一般式（１）において、Ｒ2は、脂環式構造又は芳香族構造を含む２価の有機基で
ある。
　脂環式構造としては、例えばシクロアルカン構造、シクロアルケン構造等が挙げられる
。脂環式構造を構成する炭素数に特に制限はないが、通常は４～３０個程度、好ましくは
５～２０個程度、更に好ましくは５～１５個程度である。炭素数が上記範囲内であると、
耐熱性に優れた蛍光材料を得ることができる。また、上記芳香族環としては、ベンゼン環
、ナフタレン環等の芳香環を１個以上含むものが挙げられる。Ｒ６が芳香環である場合、
Ｒ６の２個の結合部位は、得られるポリイミドに剛直性を持たせる観点から、芳香環上に
直接存在していることが好ましい。
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　これらの構造としては、例えば、下記式（２７）～（３１）で表されるものが挙げられ
る。
【００３７】
【化５８】

【化５９】

【化６０】

【化６１】

【化６２】

【００３８】
　上記式（２８）において、Ｒ8はアルキル基又はフルオロアルキル基を含む２価の有機
基である。上記アルキル基としては、例えばメチレン基、エチレン基、イソプロピリデン
基、ヘキサメチレン基等の長鎖アルキル基等が挙げられる。また、フルオロアルキル基と
しては、ジフルオロメチレン基、ヘキサフルオロイソプロピリデン基等が挙げられる。
　上記式（２９）において、Ｒ9はアルキル基又はフルオロアルキル基を含む１価の有機
基である。上記アルキル基としては、例えばメチル基、エチル基、イソプロピル基、ヘキ
サメチル基等の長鎖アルキル基等が挙げられる。また、フルオロアルキル基としてはトリ
フルオロメチル基、ペンタフルオロエチル基等が挙げられる。
　上記式（３０）において、Ｒ１0はハロゲン又はフルオロアルキル基を含む１価有機基
である。ハロゲンとしては塩素、臭素、ヨウ素等が上げられる。また、フルオロアルキル
基としてはトリフルオロメチル基、ペンタフルオロエチル基等が挙げられる。
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【００３９】
　本発明の蛍光材料に含まれるポリイミドは、上記一般式（１）で表わされる繰り返し単
位からなる。また、本発明の蛍光材料に含まれるポリイミドとしては、二種類の繰り返し
単位からなる共重合ポリイミドであってもよい。本発明の蛍光材料に含まれるポリイミド
の具体例としては、例えば、下記式（３２）～（８５）で表わされる繰り返し単位のいず
れか、又は下記式（３２）～（８５）で表わされる繰り返し単位のうち異なる２つ以上の
繰り返し単位とを含有するポリイミドが挙げられる。
【００４０】
【化６３】

【化６４】

【化６５】

【化６６】

【化６７】
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【化６８】

【化６９】

【化７０】

【化７１】

【化７２】

【化７３】
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【化７４】

【化７５】

【化７６】

【化７７】

【化７８】

【化７９】
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【化８０】

【化８１】

【化８２】

【化８３】

【化８４】

【化８５】
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【化８６】

【化８７】

【化８８】

【化８９】

【化９０】

【化９１】
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【化９２】

【化９３】

【化９４】

【化９５】

【化９６】

【化９７】
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【化９８】

【化９９】

【化１００】

【化１０１】

【化１０２】

【化１０３】
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【化１０４】

【化１０５】

【化１０６】

【化１０７】

【化１０８】

【化１０９】
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【化１１０】

【化１１１】

【化１１２】

【化１１３】

【化１１４】

【化１１５】
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【化１１６】

【００４１】
本発明の蛍光材料に含有されるポリイミドの分子量は、その蛍光特性が発揮される範囲で
あれば特に限定されない。
【００４２】
　本発明の蛍光材料は、上記一般式（１）で表わされる繰り返し単位からなるポリイミド
を含み、静電紡糸法（エレクトロスピニング法）を用いて作製されたナノファイバの集積
体からなる。ここで、ナノファイバとは、直径が、好ましくは１０μｍ以下、更に好まし
くは１μｍ以下の繊維を意味する。また、含フッ素ポリイミドに代表されるように、ポリ
イミドが溶媒溶解性を有する場合は、ポリアミド酸溶液の代わりにポリイミド溶液を原料
として用いることも可能である。ポリイミドナノファイバは、例えば、２種類の酸二無水
物からなる混合物と前記のジアミン化合物とを重縮合して得られるポリアミド酸を静電紡
糸法によりナノファイバ化し、その後、加熱閉環（イミド化）することによって製造する
ことができる。加熱閉環する方法に特に制限はなく、従来公知の方法が用いられる。
【００４３】
　酸二無水物としては、例えば、ピロメリット酸二無水物、１，４－ビス（３，４－ジカ
ルボキシフェノキシ）ベンゼン二無水物、３，３’，４，４’－オキシビスフタル酸二無
水物、３，３’，４，４’－ビフェニルテトラカルボン酸二無水物、３，３’，４，４’
－ベンゾフェノンテトラカルボン酸二無水物、２，２－ビス（３，４－ジカルボキシ）プ
ロパン二無水物、ビス（３，４－ジカルボキシ）メタン二無水物等が挙げられる。なお、
これらと同じ基本骨格を有するテトラカルボン酸やその酸塩化物、エステル化物等も、本
発明の蛍光材料に含有されるポリイミドを製造するための原料として用いることができる
。
　用いられる酸二無水物としては、例えば、下記一般式（８６）～（８８）で表されるも
のが挙げられる。
【００４４】
【化１１７】
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【化１１８】

【化１１９】

【００４５】
　上記一般式（８６）及び（８７）において、Ｒ11、Ｒ12およびＲ13は、それぞれＲ3、
Ｒ４、Ｒ５と同一であり、ハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、酸素原子、硫黄原
子、１つ以上の２価元素を介した芳香族基のいずれかであるか、又はそれらの組み合わせ
によって構成される２価の置換基を示す。すなわち、Ｒ11、Ｒ12およびＲ13は、炭素－炭
素の一重結合、炭素－酸素－炭素のエーテル結合又はハロゲン元素（フッ素、塩素、臭素
、ヨウ素）を含んでいてもよく、２，２－ビス（３，４－ジカルボキシトリフルオロフェ
ノキシ）プロパン二無水物や１，４－ビス（３，４－ジカルボキシトリフルオロフェノキ
シ）ベンゼン二無水物、１，４－ビス（３，４－ジカルボキシトリフルオロフェノキシ）
テトラクロロベンゼン二無水物、２，２’，５，５’，６，６’－ヘキサフルオロ－３，
３’，４，４’，－ビフェニルテトラカルボン酸二無水物等が挙げられる。また、上記一
般式（８８）において、Ｒ14、Ｒ15はハロゲンで置換されていてもよい脂肪族基、１つ以
上の２価元素を介した芳香族基、ハロゲンのいずれかであるか、またはそれらの組み合わ
せによって構成される１価の置換基を示し、それぞれ同一であっても異なっていてもよく
、ジフルオロピロメリット酸二無水物、ジクロロピロメリット酸二無水物等も用いること
ができる。
【００４６】
　ジアミン化合物としては、例えば、１，４－ジアミノシクロヘキサン、４，４’－ジア
ミノジシクロヘキシルメタン、２，２’－ビス（トリフルオロメチル）－４，４’－ジア
ミノビシクロヘキサン、２，２’－ビス（４－アミノシクロヘキシル）－ヘキサフルオロ
プロパン、等やこれらの構造異性体が挙げられる。
【００４７】
　本発明の蛍光材料は、静電紡糸法（エレクトロスピニング法）を用いて作製されたナノ
ファイバの集積体からなり、不織布状又は板状、塊状の形状を有している。他の高分子材
料を用いて作製されるナノファイバと同様、本発明のポリイミドナノファイバも作成直後
は不織布状の形態を有していることから、薄膜あるいはフィルム形状の蛍光材料としては
、そのままの形状で使用することができる．また、高蛍光性ポリイミドのガラス転移温度
（軟化温度）は通常１８０～２５０℃に現れることから、ガラス転移温度よりも高い温度
であれば、熱圧縮による成型加工機を用いて板状あるいは塊状に成形することが可能であ
る．但し、温度条件や成形条件によってはナノファイバ同士が融合し、微細な繊維の形状
が保てなくなる可能性があるので、注意を要する。
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　静電紡糸法について、また、本発明の蛍光材料を不織布状又は板状、塊状とする手段に
ついては後述する。
【００４８】
　次に、本発明の蛍光材料を製造するための、本発明の蛍光材料の製造方法について説明
する。
　本発明の蛍光材料の製造方法は、（ａ）エレクトロスピニング装置のコレクター電極上
に基板を配置する工程；（ｂ）前記電極上に配置された基板に向けて、高電圧を印加した
紡糸ノズルから、前記ポリイミド前駆体溶液もしくはポリイミド溶液をスプレーし、基板
上に多数のナノファイバを集積する工程；及び（ｃ）該ナノファイバが集積された基板を
ナノファイバとともに焼成して、不織布状あるいは板状、塊状の形状を有するナノファイ
バの積層体を形成する工程；を含む。
【００４９】
　すなわち、本発明の蛍光材料は静電紡糸法によって作製することができる。静電紡糸法
について説明する。まず、静電気紡糸法においては、まず、エレクトロスピニング装置の
コレクター電極上に基板を配置する。コレクター電極は、導電性を示す必要があり、導電
性を示すものであれば、金属、無機物、又は有機物のいかなるものであってもよい。また
、絶縁物上に導電性を示す金属、無機物又は有機物の薄膜を有するものであってもよい。
次いで、前記電極上に配置された基板に向けて、高電圧を印加した紡糸ノズルから、前記
ポリイミド前駆体溶液もしくはポリイミド溶液をスプレーし、基板上に多数のナノファイ
バを集積する。ここで、用いられる高電圧としては、例えば、１００Ｖ以上の電圧を意味
する。紡糸ノズルからポリイミド前駆体溶液又はポリイミド溶液をスプレーし、基板上に
多数のナノファイバを集積する際に、捕集基板として平面状のものを用いれば、不織布状
の蛍光材料が得られるが、捕集基板の形状を変えることによって、所望の形状の蛍光材料
、例えば板状や塊状の蛍光材料を作製することもできる。また、蛍光材料が基板上の１箇
所に集中して積層される場合など、均一性が低い場合には、基板を揺動させたり、回転さ
せてもよい。次いで、上記ナノファイバが集積された基板をナノファイバとともに焼成し
て、不織布状あるいは板状、塊状の形状を有するナノファイバの積層体を形成する。焼成
する手段としては特に制限はなく、一般的な電気炉を用いて実施することができるが、必
要に応じて炉内の気体を置換可能な電気炉を用いてもよい。また、焼成温度は、通常は、
１８０～４００℃の温度で実施するが、更に好ましくは２００～３５０℃で実施する．
【００５０】
　以下に、本発明の蛍光材料の製造方法の一例を示す。
　まず、極性有機溶媒中で、３，３’，４，４’，-ビフェニルテトラカルボン酸二無水
物と４，４’-ジアミノジシクロヘキシルメタンとを重縮合し、ポリアミド酸溶液を得る
。この時、Ｎ，Ｏ-ビス（トリメチルシリル）アセトアミドやＮ，Ｏ-ビス（トリメチルシ
リル）トリフルオロアセトアミドのようなシリルエステル化物を混合すると、原料の会合
体や生成物の不溶化（ゲル化）が起こりにくくなる。用いられる極性有機溶媒としては、
例えば、Ｎ-メチル-４-ピロリドン、Ｎ，Ｎ-ジメチルアセトアミド、Ｎ，Ｎ-ジメチルホ
ルムアミド、ジメチルスルホキシド等が挙げられる。重合溶液中の原料化合物の濃度は、
好ましくは５～４０重量％であり、更に好ましくは１０～２５重量％である。この反応を
下記式に示す。
【００５１】
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【化１２０】

【００５２】
　上述のようにして得られたポリアミド酸溶液を、静電紡糸(エレクトロスピニング)法を
用いて基板上に集積し、それを脱水・閉環してイミド化することにより、ポリイミドナノ
ファイバを得る。ここで、ナノファイバとは直径が１０μｍ以下、好ましくは１μｍ以下
の繊維を指す。また、含フッ素ポリイミドに代表されるように、ポリイミドが溶媒溶解性
を有する場合は、ポリアミド酸溶液の代わりにポリイミド溶液を原料として用いることも
可能である。静電紡糸法については上述した通りであり、導電性のある基板をエレクトロ
スピニング装置の電極基板上に配置し、１００Ｖ以上の高電圧を印加されたポリアミド溶
液もしくはポリイミド溶液をその基板に向けてキャピラリー電極のキャピラリーからスプ
レーし、基板上に多数のナノファイバを集積する方法を指している。この工程で得られた
紡糸直後のナノファイバは、溶媒を含むポリアミド酸あるいはポリイミドであるので、こ
れらを基板をとともに真空下あるいは窒素雰囲気下で焼成することによりイミド化あるい
は脱溶媒し、不織布状のナノファイバの積層体を形成することが必要である。なお、イミ
ド化の処理は、無水酢酸のような脱水剤を用いた化学的イミド化でも問題なく進行する。
この反応を下記式に示す。イミド化後、空気中でＳｉ板から剥離することによりポリイミ
ドナノファイバ膜を得る。その後、得られたナノファイバの積層体を用いて、熱圧縮等に
より板状あるいは塊状に成形加工することが可能である．
【００５３】

【化１２１】

【００５４】
　通常、静電紡糸には、基材としてシリコン（Ｓｉ）基板または石英基板を用い、この上
にポリアミド酸溶液あるいはポリイミド溶液を用いてナノファイバを集積し、真空下ある
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いは窒素気流下、２２０℃程度で加熱して脱水・イミド化する。また、これらの工程によ
り得られるナノファイバは基板上への集積体であり、平均膜厚は１～３０μｍであるので
、これらをさらに積層することにより、平均膜厚のさらに大きなナノファイバ積層体や板
状、塊状形状を有するポリイミド蛍光材料を得ることができる。
【００５５】
　本発明で得られる蛍光材料は、紫外域や可視短波長域（紫～青）に発光を有するレーザ
ーや発光ダイオード（ＬＥＤ）を光源として、それを可視光や近赤外光に変換する“色変
換膜”あるいは“色変換樹脂”として使用することができる。また、有機ＥＬ素子、有機
レーザー、空間光変調素子等の有機発光デバイスの材料として用いることができる。例え
ば、本発明の蛍光材料のフィルムを発光層／受光層として用いて、透明基板／透明電極／
電荷輸送層／発光層／受光層／電極の積層体を形成することにより有機ＥＬ素子にするこ
とができる。その他、通信用の光導波路や光源、光ファイバー増幅器、蛍光増白剤、塗料
、インク、蛍光コレクター、シンチレータ、植物育成用フィルム、蛍光性表面コーティン
グ材等に利用することができる。
　すなわち、本発明は、本発明の蛍光材料を用いて製造された有機発光デバイスをも提供
する。
　また、本発明による蛍光材料は、紫外域や可視短波長域（紫～青）に発光を有するレー
ザーや発光ダイオード（ＬＥＤ）を光源として、それを可視光や近赤外光に変換する“色
変換膜”あるいは“色変換樹脂”として使用することができる。すなわち、本発明は、本
発明の蛍光材料を用いて製造された有機光波長変換デバイスをも提供する。
【実施例】
【００５６】
　以下に、実施例を示して本発明を具体的に説明するが、これらにより本発明は何ら制限
を受けるものではない。
　実施例１
　三角フラスコに、３，３’，４，４’，-ビフェニルテトラカルボン酸二無水物（ｓ-Ｂ
ＰＤＡ）０.８９４ｇ（１．０３ｍｍｏｌ）、及び４，４’-ジアミノジシクロヘキシルメ
タン（ＤＣＨＭ）０.６３９ｇ（１．０３ｍｍｏｌ）を加え、溶液の原材料の濃度が１２
重量％になるようにＮ，Ｎ-ジメチルアセトアミド（ＤＭＡｃ）１１.２ｇを加えた。三角
フラスコ中の溶液を窒素雰囲気中、室温で２４時間攪拌し、ポリアミド酸のＤＭＡｃ溶液
を得た。得られたポリアミド酸のＤＭＡｃ溶液を、静電紡糸法を用いて、印加電圧１５ｋ
Ｖ、ノズル－基板間距離１５ｃｍ、溶液供給流速１５μＬ/分の条件で紡糸したナノファ
イバをＳｉ基板上に積層し、真空下で、２２０℃程度の温度で１時間加熱閉環（イミド化
）した。イミド化後、空気中でＳｉ板から剥離することによりポリイミドナノファイバ膜
を得た。得られたナノファイバ膜は、Ｓｉ基板上に作製され、その厚みは約５μｍで、不
織布状であった。
　得られたポリイミドナノファイバ膜を操作型電子顕微鏡により観察した。その結果を図
１に示す。図１は、実施例１で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写
真であり、図１によれば、得られたナノファイバの直径は、平均３００ｎｍであることが
わかった。
【００５７】
　実施例１で得られたナノファイバの蛍光発光スペクトルを、励起波長３６５ｎｍ、蛍光
観測波長３５０～７００ｎｍで測定したところ、波長３９５ｎｍを中心とした青紫色の蛍
光発光が観測された。なお、常法（ポリアミド酸の溶液を基板上に回転塗布（スピンコー
ト）した後、乾燥、熱処理して作製）により得られた、同じ化学構造を有するポリイミド
フィルム（石英基板上；約１０μｍ）についても同様に測定を行った。それぞれの結果を
図２に示す。図２は、実施例１で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミ
ドフィルムについて、蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。図２から
明らかなように、実施例１で得られたナノファイバについて３９５ｎｍを中心に観測され
た青紫色蛍光の強度は、常法により得られたポリイミドフィルムの約３倍であることがわ
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かった。
【００５８】
　実施例２
　三角フラスコに、３，３’，４，４’，-ビフェニルテトラカルボン酸二無水物（ｓ-Ｂ
ＰＤＡ）０.３０４ｇ（１.０３ｍｍｏｌ）、３,４,９,１０-ペリレンテトラカルボン酸二
無水物（ＰＴＤＡ）０．０００４０５ｇ（０.００１０３ｍｍｏｌ）、及び４，４’-ジア
ミノジシクロヘキシルメタン（ＤＣＨＭ）０．２１７ｇ（１.０３ｍｍｏｌ）を加え、溶
液の原材料の濃度が１０重量％になるようにＮ，Ｎ-ジメチルアセトアミド（ＤＭＡｃ）
４.６９ｇを加えた。三角フラスコ中の溶液を窒素雰囲気中、室温で２４時間攪拌し、ポ
リアミド酸のＤＭＡｃ溶液を得た。得られたポリアミド酸のＤＭＡｃ溶液を、静電紡糸法
を用いて印加電圧１５ｋＶ、ノズル－基板間距離１５ｃｍ、溶液供給流速１０μＬ/分の
条件で紡糸したナノファイバをＳｉ基板上に積層し、真空下で、例えば２２０℃程度の温
度で１時間加熱閉環（イミド化）した。イミド化後、空気中でＳｉ板から剥離することに
よりポリイミドナノファイバ膜を得た。得られたナノファイバ膜は、Ｓｉ基板上に作製さ
れ、その厚みは約５μｍで、不織布状であった。
　得られたポリイミドナノファイバ膜を操作型電子顕微鏡により観察した。その結果を図
３に示す。図３は、実施例２で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写
真であり、図２によれば、得られたナノファイバの直径は、平均２００ｎｍであることが
わかった。
【００５９】
　実施例２で得られたナノファイバの蛍光発光スペクトルを、励起波長３６５ｎｍ、蛍光
観測波長３５０～７００ｎｍで測定したところ、波長３９５ｎｍおよび５２５ｎｍを中心
に２つのピークからなる蛍光発光が観測された。この蛍光色は、やや青みがかった白色で
あった．なお、常法（ポリアミド酸の溶液を基板上に回転塗布（スピンコート）した後、
乾燥、熱処理して作製）により得られた、同じ化学構造を有するポリイミドフィルム（Ｓ
ｉ基板上；約５μｍ）についても同様に測定を行った。それぞれの結果を図４に示す。図
４は、実施例２で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミドフィルムにつ
いて、蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。図２から明らかなように
、実施例１で得られたナノファイバについての３９５ｎｍおよび５２５ｎｍを中心に観測
された白色の蛍光強度は、常法により得られたポリイミドフィルムの約３倍であることが
わかった。
【００６０】
　実施例３
　三角フラスコに、４，４’-（２，２-ヘキサフルオロイソプロピリデン）ジフタル酸二
無水物（６ＦＤＡ）１.０４０ｇ（２.３４ｍｍｏｌ）、及び４，４’-ジアミノジシクロ
ヘキシルメタン（ＤＣＨＭ）０.４９３ｇ（２.３４ｍｍｏｌ）を加え、溶液の原材料の濃
度が１２重量％になるようにＮ，Ｎ-ジメチルアセトアミド（ＤＭＡｃ）４.６９ｇを加え
た。三角フラスコ中の溶液を窒素雰囲気中、室温で２４時間攪拌し、ポリアミド酸のＤＭ
Ａｃ溶液を得た。得られたポリアミド酸のＤＭＡｃ溶液を、静電紡糸法を用いて印加電圧
１５ｋＶ、ノズル－基板間距離１５ｃｍ、溶液供給流速１５μＬ/分の条件で紡糸したナ
ノファイバをＳｉ基板上に積層し、真空下で、例えば２２０℃程度の温度で１時間加熱閉
環（イミド化）した。イミド化後、空気中でＳｉ板から剥離することによりポリイミドナ
ノファイバ膜を得た。得られたナノファイバ膜は、Ｓｉ基板上に作製され、その厚みは約
４μｍで、不織布状であった。
　得られたポリイミドナノファイバ膜を操作型電子顕微鏡により観察した。その結果を図
５に示す。図５は、実施例３で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写
真であり、図５によれば、得られたナノファイバの直径は、平均２００ｎｍであることが
わかった。
【００６１】
　実施例３で得られたナノファイバの蛍光発光スペクトルを、励起波長３６５ｎｍ、蛍光
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観測波長３５０～７００ｎｍで測定したところ、波長４２０ｎｍを中心に青色の蛍光発光
が観測された。なお、常法（ポリアミド酸の溶液を基板上に回転塗布（スピンコート）し
た後、乾燥、熱処理して作製）により得られた、同じ化学構造を有するポリイミドフィル
ム（Ｓｉ基板上；約８μｍ）についても同様に測定を行った。それぞれの結果を図６に示
す。図６は、実施例３で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミドフィル
ムについて蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。図６から明らかなよ
うに、実施例３で得られたナノファイバの蛍光強度は、常法により得られたポリイミドフ
ィルムに比して蛍光強度はわずかに増加したものの、６ＦＤＡ/ＤＣＨＭは元来、無蛍光
性であることから、ナノファイバ形状とした場合であっても、蛍光性の顕著な上昇は見ら
れなかった。
【００６２】
　実施例４
　三角フラスコに、１，４－ジフルオロピロリメット酸二無水物（Ｐ２ＦＤＡ）０．８４
３ｇ（３．３２ｍｍｏｌ）、及び４，４’-ジアミノジシクロヘキシルメタン（ＤＣＨＭ
）０.６９８ｇ（３．３２ｍｍｏｌ）を加え、溶液の原材料の濃度が１３重量％になるよ
うにＮ，Ｎ-ジメチルアセトアミド（ＤＭＡｃ）１０．３ｇを加えた。三角フラスコ中の
溶液を窒素雰囲気中、室温で２４時間攪拌し、ポリアミド酸のＤＭＡｃ溶液を得た。得ら
れたポリアミド酸のＤＭＡｃ溶液を、静電紡糸法を用いて印加電圧１７ｋＶ、ノズル－基
板間距離１５ｃｍ、溶液供給流速１０μＬ/分の条件で紡糸したナノファイバをＳｉ基板
上に積層し、真空下で、例えば２２０℃程度の温度で１時間加熱閉環（イミド化）した。
イミド化後、空気中でＳｉ板から剥離することによりポリイミドナノファイバ膜を得た。
得られたナノファイバ膜は、Ｓｉ基板上に作製され、その厚みは約７μｍで、不織布状で
あった。
　得られたポリイミドナノファイバ膜を操作型電子顕微鏡により観察した。その結果を図
７に示す。図７は、実施例４で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写
真であり、図７によれば、得られたナノファイバの直径は、平均１２０ｎｍであることが
わかった。
【００６３】
　実施例２で得られたナノファイバの蛍光発光スペクトルを、励起波長５１０ｎｍ、蛍光
観測波長３５０～７００ｎｍで測定したところ、波長５９０ｎｍおよび７１５ｎｍを中心
に２つのピークからなる蛍光発光が観測された。この蛍光色は、鮮やかな赤橙色であった
．なお、常法（ポリアミド酸の溶液を基板上に回転塗布（スピンコート）した後、乾燥、
熱処理して作製）により得られた、同じ化学構造を有するポリイミドフィルム（Ｓｉ基板
上；約13 μｍ）についても同様に測定を行った。それぞれの結果を図８に示す。図８は
、実施例４で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミドフィルムについて
、蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。図８から明らかなように、実
施例４で得られたナノファイバについての５９０ｎｍおよび７１５ｎｍを中心に観測され
た赤橙色の蛍光強度は、常法により得られたポリイミドフィルムの約３倍であることがわ
かった。
【００６４】
　実施例５
　実施例２で得た強い白色蛍光を示すポリイミドナノファイバ膜（平均膜厚５μｍ）をＳ
ｉ基板から剥離し、それを２～８層重ね合わせて１５０～１８０℃で圧縮成形した．その
成形体を波長３６５ｎｍの単色光を発する発光ダイオード（日亜化学製：ＮＳＨＵ５５０
Ｂ）の発光先端部に装着し、透過した光のスペクトルを測定したところ、波長３８０ｎｍ
以上において、図２と同じ形状のスペクトルが得られた．すなわち、このポリイミドナノ
ファイバ膜は、高効率の色変換膜（波長変換膜）あるいは色変換機能を有する耐熱性樹脂
として使用することができ、また、紫外線発光素子と蛍光発光性ポリイミドを組み合わせ
たものが、色変換デバイスとして使用することができることがわかった。
【図面の簡単な説明】
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【００６５】
【図１】図１は、実施例１で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写真
である。
【図２】図２は、実施例１で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミドフ
ィルムについて蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。
【図３】図３は、実施例２で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写真
である。
【図４】図４は、実施例２で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミドフ
ィルムについて蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。
【図５】図５は、実施例３で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写真
である。
【図６】図６は、実施例３で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミドフ
ィルムについて蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。
【図７】図７は、実施例４で得られたポリイミドナノファイバ膜の操作型電子顕微鏡写真
である。
【図８】図８は、実施例４で得られたナノファイバ及び常法により得られたポリイミドフ
ィルムについて蛍光発光スペクトルを測定した結果を示すグラフである。

【図１】

【図２】

【図３】
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【図５】

【図６】

【図７】

【図８】
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