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明 細 書

発明の名称 ：

光拡散性転写材料、光拡散層の形成方法、有機電界発光装置、及び有機電

界発光装置の製造方法

技術分野

[0001 ] 本発明は、光拡散性転写材料、光拡散層の形成方法、有機電界発光装置、

及び有機電界発光装置の製造方法に関する。

背景技術

[0002] 有機電界発光 （有機 E L ) 装置は、 自発光型の表示装置であ り、デ ィスプ

レイや照明の用途に期待 されている。例えば、有機電界発光デ ィスプレイは

、従来のC R T や L C D と比較 して視認性が高 く、視野角依存性がない等の

表示性能上の利点を有 している。 また、デ ィスプレイを軽量化、薄層化でき

る利点もある。その一方、有機電界発光照明は、軽量化、薄層化が可能であ

るとの利点に加え、 フレキシプルな基板 を用いることでこれまで実現できな

かつた形状の照明を実現できる可能性 を有 している。

[0003] 有機電界発光装置は、一般 に、透明基板上に、透明電極、発光層を含む有

機層、背面電極 （反射電極）が積層された構成 を有する。有機層か ら発光 し

た光は、直接、又は背面電極で反射 して、透明電極及び透明基板側か ら出射

する。有機電界発光装置は、上記のように優れた特徴 を有するが、透明電極

や有機層の屈折率は空気より高 く、発光 した光が界面で全反射 しやすい。そ

のため、装置 と しての光取 り出 し効率は 2 0 % に満たず、発光 した光の大部

分を損失 している。

この光取 り出 し効率 を向上させるため、透明基板 と透明電極 との間に光拡

散層 （光散乱層）を設けた有機電界発光装置が提案されている。例えば、特

許文献 1 には、樹脂中に平均粒子径が 1 桁以上異なる少な くとも 2 種の微粒

子を分散 させた光拡散層が光取 り出 し面側の透明電極 に隣接 して設けられて

いる有機ェ レク ト口ル ミネッセンス素子が記載 されている。



[0004] このような光拡散層を形成する方法としては、塗布法の他に、転写法によ

る形成方法が検討されている。

例えば、特許文献 2 には、仮支持体上に、透光性樹脂及び平均粒径が 5 0

~ 3 0 0 n mの光散乱粒子を含有する光散乱層を設けた光散乱層転写材料が

記載されている。ここで、該転写材料の光散乱層側の面を被転写体 （有機層

及び電極等を形成 した有機 E L 装置）と貼 り合わせ、加熱又はレ一ザ一光の

照射により光散乱層が転写される例が記載されている。

[0005] 有機電界発光 （有機 E L ) 装置以外の L C D等のディスプレイにおいても

、光源からの光を均一化する等の目的で、樹脂中に光散乱性の粒子を含有さ

せた光拡散層が設けられている。このような L C D等のディスプレイにおい

て光拡散層を形成する方法としても転写法が利用されている。

例えば、特許文献 3 には、支持体上に、電離放射線硬化樹脂と光拡散剤と

しての粒子とを含み、粘着性を有する未硬化の光拡散層が設けられた光拡散

層転写シー トが記載されており、被転写体と貼 り合せて加圧、加熱すること

により未硬化の光拡散層を被転写体に転写する方法や、光照射により光拡散

層を降下させた後に被転写体と貼 り合せて硬化後の光拡散層を被転写体に転

写する方法が記載されている。

また、特許文献 4 には、支持体上に、電離放射線と球状微粒子とを含む光

散乱層を有する前方散乱フィル厶が記載されており、該前方散乱フィル厶を

被転写体に貼 り合わせた後、電離放射線をパターニング照射 し、照射部分を

硬化させることで支持体との接着力を変化させて被写体に転写するする方法

が記載されている。

先行技術文献

特許文献

[0006] 特許文献1 ：日本国特開 2 0 0 5 — 1 9 0 9 3 1 号公報

特許文献2 ：日本国特開 2 0 0 9 —2 5 9 8 0 2 号公報

特許文献3 ：日本国特開 2 0 0 5 — 1 2 1 8 1 1 号公報

特許文献4 ：日本国特開 2 0 0 1 —2 6 4 5 1 8 号公報



発明の概要

発明が解決 しょうとする課題

[0007] 有機電界発光装置における光取り出し効率向上の観点からは、光拡散層は

、有機層からの光が透明基板との界面で全反射するのを防止するために、有

機層からの光を前方散乱させること及び高屈折率であることが望まれる。特

に、光を十分に前方散乱させるためには、光散乱性の粒子を一定割合以上含

有させることが望ましい。特許文献 2 の光散乱層転写材料では、光散乱層中

の光散乱粒子の割合が体積充填率で 1 0 %以下と低い。

また、特許文献 3 及び4 では、光拡散層に光散乱性の粒子を用いているが

、層中での粒子の含有率や層の高屈折率化については言及されていない。特

許文献 3 や特許文献 4 の実施例から推測される光散乱層の屈折率は 1 . 6 程

度であり、有機電界発光装置における光拡散層としては、不十分である。更

に、粒子の含有率を上げると光の散乱が強まるので、樹脂の光硬化が十分に

行われない可能性がある。

[0008] 更に、光拡散層を転写法により形成する場合、高い転写性、即ち、膜残り

なく転写が行われることが望まれる。特許文献 4 の前方散乱フィル厶では、

電離放射線の照射による樹脂の硬化に伴う光散乱層と支持体との接着力の変

化を利用 して、光散乱層の転写が行われている。上記光取り出し効率向上の

観点から、特許文献 4 の前方散乱フイルムにおいて光散乱性の粒子の割合を

多くした場合、該粒子の影響で光の散乱が大きくなるため、樹脂の硬化が十

分に行われない可能性があり、硬化不十分のため支持体への膜残りによる転

写製の低下が懸念される。

[0009] 上記のような状況に鑑みて、本発明は、転写性に優れ、有機電界発光装置

の光取り出し効率を向上させることができる光拡散層を形成可能な光拡散性

転写材料を提供することを目的とする。また、本発明は、有機電界発光装置

の光取り出し効率を向上させることができる光拡散層を形成可能な光拡散層

の形成方法を提供することを目的とする。更に、本発明は、光取り出し効率

に優れる有機電界発光装置及び有機電界発光装置の製造方法を提供すること



を目的 とする。

課題を解決するための手段

前記課題 を解決するための手段 と しては、以下の通 りである。

( )

支持体上 に、少な くとも 1 種類の光拡散粒子 と、少な くとも 1 種類の高屈

折率無機 フィラー とを含有する有機膜 を有 し、

該有機膜 中の前記光拡散粒子の含有率 N [ 体積％ ] が 2 5 ~ 5 0 の範 囲で

あ り、該有機膜の厚み T [ が T 1 5 0 / Ν を満足する、光拡散性転

写材料。

( 2 )

前記有機膜の膜厚が 4 m 以上 1 5 m 以下である、 （1 ) に記載の光拡

散性転写材料。

( 3 )

前記支持体が、 ポ リエ チ レンテ レフ タ レ一 卜、 ポ リエ チ レンナ フ タ レ一 卜

、ポ リビニル アル コール、及びポ リ塩化 ビニルか ら選ばれる少な くとも 1 種

か らなる、 （1 ) 又 は （2 ) に記載の光拡散性転写材料。

( 4 )

( 1 ) ~ ( 3 ) のいずれか一項 に記載の光拡散性転写材料 における有機膜

を有する面 を被転写体 に貼 り合せ、加熱温度 6 0 °C 以上の条件下で前記有機

膜 を前記被転写体 に転写 して光拡散層 を前記被転写体上 に形成する、光拡散

層の形成方法。

( 5 )

前記加熱温度が 8 0 °C 以上 1 5 0 °C 以下である、 （4 ) に記載の光拡散層

の形成方法。

( 6 )

前記光拡散性転写材料 と前記被転写体 とを貼 り合わせた状態で、大気中で

電離放射線 を前記有機膜 に照射することによ り前記有機膜 を硬化する、 （4

) 又 は （5 ) に記載の光拡散層の形成方法。



前記有機膜を前記被転写体に転写 し、前記支持体を前記有機膜から剥離 し

た後に、電離放射線を前記有機膜に照射することにより前記有機膜を硬化さ

せる、 （4 ) 又は （5 ) に記載の光拡散層の形成方法。

( 8 )

基板、光拡散層、透明電極、有機電界発光層、及び反射電極をこの順に有

する有機電界発光装置の製造方法であつて、

前記光拡散層を （4 ) 〜 ( 7 ) のいずれか一項に記載の形成方法により形

成する工程を含む、有機電界発光装置の製造方法。

( 9 )

前記基板を被転写体として該基板上に前記光拡散層を形成する工程を有す

る、 （8 ) に記載の有機電界発光装置の製造方法。

( 0 )

( 8 ) 又は （9 ) に記載の製造方法により製造された有機電界発光装置。

発明の効果

[001 1] 本発明によれば、転写性に優れ、有機電界発光装置の光取 り出 し効率を向

上させることができる光拡散層を形成可能な光拡散性転写材料を提供するこ

とができる。また、有機電界発光装置の光取 り出 し効率を向上させることが

できる光拡散層を形成することができる。更に、光取 り出 し効率に優れる有

機電界発光装置及び有機電界発光装置の製造方法を提供することができる。

図面の簡単な説明

[001 2 ] [ 図 1] 図 1 は、本発明の光拡散層の形成方法の一例を模式的に示す図である。

[ 図2] 図 2 は、本発明の有機電界発光装置の一例を示す概略図である。

[ 図3] 図 3 は、本発明の有機電界発光装置の他の一例を示す概略図である。

[ 図4 ] 図 4 は、本発明の有機電界発光装置の更に他の一例を示す概略図である

発明を実施するための形態

[001 3 ] [ 光拡散性転写材料]



本発明の光拡散性転写材料は、支持体上 に、少な くとも 1 種類の光拡散粒

子 と、少な くとも 1 種類の高屈折率無機 フイラ一 とを含有する有機膜 を有 し

、有機膜 中の前記光拡散粒子の含有率 N [ 体積％ ] が 2 5 ~ 5 0 の範囲であ

り、該有機膜の膜厚 T [ が T 1 5 0 / Ν を満足する。

[00 14 ] (支持体）

本発明の光拡散性転写材料 における支持体 と しては、転写材料の支持体 と

して用いることがで きれば、特 に制限されない。支持体の材料 と しては従来

公知の樹脂 を用いることがで き、具体的には、ポ リエチ レンテ レフタ レ一 卜

( P E T ) 、ポ リエチ レンナフタ レ一 卜 （P E N ) 、ポ リビニル アル コール

( P V A ) 、ポ リ塩化 ビニル （P V C ) 、ポ リ力一ボネ一 卜、ポ リエチ レン

、ポ リプロピレン、 卜リアセチルセル ロース等が挙 げ られる。機械的強度、

化学的及び熱的安定性、 ガスバ リア性、経済性の観点か ら、好 ま しくは、ポ

リエチ レンテ レフタ レ一 卜、ポ リエチ レンナフタ レ一 卜、ポ リビニル アル コ

—ル、ポ リ塩化 ビニルであ り、 よ り好 ま しくは、ポ リエチ レンテ レフタ レ一

卜である。

支持体の厚みは、 5 0 Ί ~ 2 0 0 0 Ί が好 ま しく、 2 0 〇 m ~ 1 5

0 0 m がよ り好 ま しく、 5 0 Ο Ί ~ 1 0 0 O m が更に好 ま しい。

[00 15 ] 転写性向上の観点か ら有機膜 との剥離性 を向上 させる目的で、支持体 に対

して、離型処理 を行 ってもよい。離型処理の方法 と しては、例 えば、 シ リコ

— ン系ポ リマ一や フッ素ポ リマ一をコ一テ ィングする方法、 フッ素化合物 を

蒸着する方法、 フッ素系又はフッ素シ リコー ン系のシランカツプ リング剤 を

コ一 テ ィングする方法等が挙 げ られる。好 ま しくはフッ素シ リコー ン系のシ

ランカツプ リング剤 による処理である。

[00 16 ] (有機膜）

本発明の光拡散性転写材料 における有機膜 は、膜形成のための主成分 と し

て有機材料 を含み、少な くとも 1 種類の光拡散粒子 と少な くとも 1 種類の高

屈折率無機 フイラ一 とを含有 し、必要 に応 じてその他の成分 を含有する。

[00 17 ] < < 有機材料 > >



有機膜 を形成 す る有機 材料 と しては、特 に制 限はな く、 目的 に応 じて適宜

選択 す る ことがで きる。例 えば、 （1 ) 熱可塑性樹脂、 （2 ) 反応性硬化性

樹脂、 （3 ) 硬 化性化合物 （後述 す る硬化性 の多官能 モ ノマ ー や多官能オ リ

ゴマ一な ど）な どが挙 げ られ る。

[001 8] - ( ) 熱 可塑性樹脂 -

( 1 ) 熱可塑性樹脂 と しては、特 に制 限はな く、 目的 に応 じて適宜選択 す

る ことがで き、例 えば、 ポ リスチ レン樹脂、 ポ リエステル樹脂、 セル ロース

樹脂、 ポ リエ ー テ ル 樹脂、塩化 ビニ ル 樹脂、酢酸 ビニ ル 樹脂、塩 ビニ ル —酸

ビ共重合体樹脂、 ポ リアク リル樹脂、 ポ リメタアク リル樹脂、 ポ リオ レフ ィ

ン樹脂、 ウ レタ ン樹脂、 シ リコ ー ン樹脂、 イ ミ ド樹脂、 な どが挙 げ られ る。

これ らは、 1 種単独 で使 用 して もよい し、 2 種以上 を併 用 して もよい。 これ

らの中で も、 ポ リアク リル樹脂、 ポ リメタク リル樹脂 が好 ま しく、 フル才 レ

ン構造 を有 す るァク リル又 はメタク リル か ら誘導 され るポ リァク リル樹脂、

ポ リメタク リル樹脂 が よ り好 ま しく、 フル才 レン構造 を有 す るポ リアク リル

樹脂 が特 に好 ま しい。

[001 9] - ( 2 ) 反 応性硬化性樹脂 -

( 2 ) 反応性硬化性樹脂 と しては、熱硬化型樹脂 及び / 又 は電離放射線硬

化型樹脂 を使 用す る ことが好 ま しい。

前記熱硬化型樹脂 と しては、特 に制 限はな く、 目的 に応 じて適宜選択 す る

こ とが で き、 例 えば フ エ ノー ル 樹脂、尿素樹脂、 ジァ リル フ タ レ一 卜樹脂、

メラ ミン樹脂、 グアナ ミン樹脂、不飽和 ポ リエステル樹脂、 ポ リウ レタ ン樹

月旨、 エポキシ樹脂、 ア ミノアル キ ッ ド樹脂、 メラ ミン—尿素共縮合樹脂、珪

素樹脂、 ポ リシ ロキサ ン樹脂 な どが挙 げ られ る。

前記電離放射線硬化型樹脂 には、特 に制 限はな く、 目的 に応 じて適宜選択

す る ことがで き、例 えば、 ラジカル重合性不飽和基 { ( メタ） ァク リロイル

才 キシ基、 ビニル才 キシ基、 スチ リル基、 ビニル基等 } 及び / 又 はカチオ ン

重合性基 （エポキシ基、 チ才エポキシ基、 ビニル才 キシ基、 才 キセ タニル基

等）の官能基 を有 す る樹脂 で、例 えば、比較 的低分子量 のポ リエステル樹脂



、ポリエ一テル樹脂、 （メタ）アクリル樹脂、エポキシ樹脂、ウレタン樹脂

、アルキッド樹脂、スピロァセタール樹脂、ポリブタジエン樹脂、ポリチ才

—ルポリエン樹脂などが挙げられる。これらは、 1種単独で使用してもよい

し、 2 種以上を併用してもよい。

なお、 「電離放射線」とは、その照射により物質に電離作用を及ぼす放射

線であり、 線、ァ線、 X 線、紫外線、可視光線、電子線などを包含するも

のである。本発明においては、紫外線及び電子線が好ましく、特に紫外線が

好ましい。

[0020] これらの反応性硬化性樹脂を用いる場合には、必要に応 じて、架橋剤 （ェ

ポキシ化合物、ポリィソシァネ一 卜化合物、ポリオ一ル化合物、ポリアミン

化合物、メラミン化合物等）、重合開始剤 （ァゾビス化合物、有機過酸化化

合物、有機ハロゲン化合物、才ニゥ厶塩化合物、ケ トン化合物等のU V 光開

始剤等）等の硬化剤、重合促進剤 （有機金属化合物、酸化合物、塩基性化合

物等）等の従来公知の化合物を併用することが好ましい。具体的には、例え

ば、山下普三、金子東助 「架橋剤ハ ン ドプック」 （大成社、 1 9 8 1年刊行

) 記載の化合物が挙げられる。

[0021 ] — ( 3 ) 硬化性化合物一

( 3 ) 硬化性化合物は、電離放射線の照射により架橋又は重合反応により

硬化する化合物であり、多官能モノマ一や多官能オリゴマ一などである。

[0022] 多官能モノマ一や多官能オリゴマーの官能基としては、ラジカル重合性官

能基、及び力チ才ン重合性官能基のいずれでもよい。

[0023] 前記ラジカル重合性官能基としては、例えば （メタ）ァクリロイル基、ビ

ニル才キシ基、スチリル基、ァリル基等のエチレン性不飽和基などが挙げら

れる。これらの中でも、 （メタ）ァクリロイル基が特に好ましく、分子内に

2 個以上のラジカル重合性基を含有する多官能モノマーを含有することが特

に好ましい。

[0024] 前記ラジカル重合性多官能モノマ一としては、末端エチレン性不飽和結合

を少なくとも 2 個有する化合物から選ばれることが好ましい。好ましくは、



分子中に2 ~ 6 個の末端ェチレン性不飽和結合を有する化合物である。この

ような化合物群はポリマ一材料分野において広 く知られるものであり、本発

明においては、これらを特に限定なく用いることができる。これらは、例え

ば、モノマ一、プレボリマ一 （即ち 2 量体、 3 量体及びオ リゴマー）又はそ

れらの混合物、及びそれらの共重合体などの化学的形態をもつことができる

[0025] 前記ラジカル重合性モノマー としては、例えば不飽和カルボン酸 （例えば

、ァクリル酸、メタクリル酸、イタコン酸、クロ 卜ン酸、イソクロ 卜ン酸、

マレイン酸等）や、そのエステル類、アミ ド類などが挙げられる。これらの

中でも、不飽和カルボン酸と脂肪族多価アルコール化合物とのエステル、不

飽和カルボン酸と脂肪族多価アミン化合物とのアミ ド類が特に好ましい。

[0026] また、 ヒドロキシル基、アミノ基、メルカプ ト基等の求核性置換基を有す

る不飽和カルボン酸エステル類やアミ ド類と、単官能若 しくは多官能イソシ

ァネ一 卜類、エポキシ類との付加反応物、多官能のカルボン酸との脱水縮合

反応物等も好適に使用される。また、イソシアナ一 卜基やエポキシ基等の親

電子性置換基を有する不飽和カルボン酸エステル又はアミ ド類と単官能若 し

くは多官能のアルコール類、アミン類及びチ才一ル類との反応物も好適であ

る。更に別の例として、前記の不飽和カルボン酸の代わりに、不飽和ホスホ

ン酸、スチレン等に置き換えた化合物群を使用することも可能である。

[0027] 脂肪族多価アルコール化合物としては、例えばアルカンジ才一ル、アル力

ン トリオール、シクロへキサンジオール、シクロへキサン トリオール、イノ

シッ卜一ル、シクロへキサンジメタノール、ペンタエリスリ卜一ル、ソルビ

卜一ル、 ジぺ ンタエ リス リ 卜一ル、 トリペ ンタエ リス リ 卜一ル、 グリセ リン

、ジグリセリン等が挙げられる。これら脂肪族多価アルコール化合物と、不

飽和カルボン酸との重合性エステル化合物 （モノエステル又はポリエステル

) としては、例えば、特開 2 0 0 1 _ 1 3 9 6 6 3 号公報の段落番号 〔0 0

2 6 〕〜 〔0 0 2 7 〕に記載の化合物が挙げられる。

[0028] その他の重合性エステルとしては、例えば、 ビニルメタクリレ一 卜、ァリ



ルメタク リレー 卜、 ァ リルァク リレー 卜、特公昭 4 6 _ 2 7 9 2 6 号公報、

特公昭 5 1 —4 7 3 3 4 号公報、特開昭 5 7 — 1 9 6 2 3 1 号公報等に記載

の脂肪族 アル コール 系エ ステル類や、特開平 2 — 2 2 6 4 9 号公報等に記

載の芳香族系骨格 を有するもの、特開平 1 — 1 6 5 6 1 3 号公報 に記載のァ

ミノ基を有するもの等も好適に用い られる。

[0029] 更に脂肪族多価 アミン化合物 と不飽和カルボン酸 とか ら形成 される重合性

アミ ドの具体例 と しては、 メチ レンビス （メタ）アク リルアミ ド、 1 ， 6 _

へキサメチ レンビス （メタ）アク リルアミ ド、ジエチ レン 卜リアミン トリス

(メタ）アク リルアミ ド、キシ リレンビス （メタ）アク リルアミ ド、特公昭

5 4 - 2 7 2 6 号公報記載のシクロへキシ レン構造を有するもの等を挙げ

ることができる。

[0030] 更にまた、 1 分子中に 2 個以上の重合性 ビニル基を含有するビニル ウレタ

ン化合物 （特公昭 4 8 —4 7 0 8 号公報等）、 ウレタンァク リレー 卜類 （

特公平 2 _ 6 7 6 5 号公報等）、エチ レン才キサイ ド系骨格 を有するウレ

タン化合物 （特公昭 6 2 — 3 9 4 1 8 号公報等）、ポ リエステルァク リレー

卜類 （特公昭 5 2 — 3 0 4 9 0 号公報等）、更に、 日本接着協会誌 2 0 巻 7

号 3 0 0 ~ 3 0 8 頁 （1 9 8 4 年）に記載の光硬化性モノマ一及び才 リゴ

マ一も使用することができる。 これ らラジカル重合性の多官能モノマ一は、

2 種類以上を併用 してもよい。

[0031 ] 前記カチオ ン重合性基含有の化合物 （以下、 「カチオ ン重合性化合物」又

は 「カチオ ン重合性有機化合物」 とも称する）は、電離放射線感受性 カチ才

ン重合開始剤の存在下に電離放射線 を照射 したときに重合反応及び/ 又は架

橋反応を生ずる化合物のいずれもが使用でき、代表例 と しては、エポキシ化

合物、環状チ才ェ一テル化合物、環状ェ一テル化合物、ス ピロオル ソエステ

ル化合物、 ビニル炭化水素化合物、 ビニルエーテル化合物などを挙げること

ができる。前記カチオ ン重合性有機化合物のうちの 1 種 を用いても 2 種以上

を用いてもよい。

[0032] 前記カチオ ン重合性基含有化合物 と しては、 1 分子中のカチオ ン重合性基



の数 は 2 ~ 1 0 個が好 ま しく、 2 ~ 5 個がよ り好 ま しい。前記化合物の重量

平均分子量は、 3 ， 0 0 0 以下が好 ま しく、 2 0 0 ~ 2 ， 0 0 0 がよ り好 ま

しく、 4 0 0 ~ 1 ， 5 0 0 が更に好 ま しい。前記重量平均分子量が、 2 0 0

以上であれば、皮膜形成過程での揮発が問題 となるな どの不都合が生 じるこ

とがな く、 3 ， 0 0 0 以下であれば、有機膜の他の成分 との相溶性が悪 くな

るな どの問題 を生 じないので好 ま しい。

[0033] 前記エポキシ化合物 と しては、例 えば脂肪族エポキシ化合物、芳香族ェポ

キシ化合物な どが挙 げ られる。

[0034] 前記脂肪族エポキシ化合物 と しては、例 えば、脂肪族多価 アル コール又は

そのアルキ レン才キサイ ド付加物のポ リグ リシジルェ一テル、脂肪族長鎖多

塩基酸のポ リグ リシジルエステル、 グ リシジル ァク リレ一 卜や ダ リシジル メ

タク リレー 卜のホモポ リマ一、コポ リマ一な どを挙 げることがで きる。更に

、前記のエポキシ化合物以外 にも、例 えば、脂肪族高級 アル コールのモ ノグ

リシジルェ一テル、高級脂肪酸のグ リシジルエステル、エポキシ化大豆油、

エポキシステア リン酸 プチル、エポキシステア リン酸才 クチル、エポキシ化

アマ二油、エポキシ化ポ リブタジエ ンな どを挙 げることがで きる。 また、脂

環式エポキシ化合物 と しては、少な くとも 1個の脂環族環 を有する多価 アル

コールのポ リグ リシジルエーテル、又は不飽和脂環族環 （例 えば、 シクロへ

キセ ン、 シクロペ ンテ ン、 ジシクロ才 クテ ン、 卜リシクロデセ ン等）含有化

合物 を過酸化水素、過酸等の適当な酸化剤でエポキシ化 して得 られるシクロ

へキセ ン才キサイ ド又はシクロペ ンテ ン才キサイ ド含有化合物な どを挙 げる

ことがで きる。

[0035] 前記芳香族エポキシ化合物 と しては、例 えば少な くとも 1個の芳香核 を有

する 1価若 しくは多価のフエノール、又はそのアルキ レン才キサイ ド付加体

のモノ若 しくはポ リグ リシジルェ一テル を挙 げることがで きる。 これ らのェ

ポキシ化合物 と して、例 えば、特開平 1 1 —2 4 2 1 0 1号公報 中の段落番

号 〔0 0 8 4 〕 ~ 〔0 0 8 6 〕に記載の化合物、特開平 1 0 — 1 5 8 3 8 5

号公報 中の段落番号 〔0 0 4 4 〕 ~ 〔0 0 4 6 〕に記載の化合物等が挙 げ ら



れる。

[0036] これ らのエポキシ化合物のうち、速硬化性を考慮すると、芳香族エポキシ

ド及び脂環式エポキシ ドが好ま しく、脂環式エポキシ ドが更に好ま しい。前

記エポキシ化合物の 1種 を単独で使用 してもよいが、 2 種以上を適宜組み合

わせて使用 してもよい。

[0037] 環状チ才エーテル化合物 としては、前記エポキシ化合物のエポキシ環の代

わ りに、チ才エポキシ環を有する化合物が挙げられる。

[0038] 環状ェ一テル化合物 としての才キセタニル基を含有する化合物 としては、

具体的には、例えば特開 2 0 0 0 — 2 3 9 3 0 9 号公報の段落番号 〔0 0 2

4 〕~ 〔0 0 2 5 〕に記載の化合物等が挙げられる。 これ らの化合物は、ェ

ポキシ基含有化合物 と併用することが好ま しい。

[0039] ス ピロオルソエステル化合物 としては、例えば特表 2 0 0 0 _ 5 0 6 9 0

8 号公報等に記載の化合物を挙げることができる。

[0040] ビニル炭化水素化合物 としては、例えばスチ レン化合物、 ビニル基置換脂

環炭化水素化合物 （ビニルシクロへキサン、 ビニル ビシクロヘプテン等）、

前記ラジ カル重合性モ ノマ一で記載の化合物、 プロぺ ニル化合物 {" J . P o

l y m e r S c i e n c e : P a r t A : P o I y m e r C h e m i

s t r y " ， 3 2 巻 2 8 9 5 頁 （1 9 9 4 年）記載等} 、 アルコキシアレン化

合物 { J . P o l y m e r S c i e n c e : P a r t A ：P o I y m e

r C h e m i s t r y " , 3 3 巻 2 4 9 3 頁 （1 9 9 5 年）記載等} 、 ビニ

ル化合物 {" J . P o l y m e S c i e n c e : P a r t A ：P o I y

m e r C h e m i s t r y " , 3 4 巻 1 0 1 5 頁 （1 9 9 6 年）、特開 2 0

0 2 - 2 9 6 2 号公報等記載 } 、イソプロぺニル化合物 {" J . P o I y m

e r S c i e n c e : P a r t A : P o I y m e し h e m i s t r

y " ， 3 4 巻 2 0 5 1 頁 （1 9 9 6 年）記載等} などが挙げられる。 これ らは

2 種以上を適宜組み合わせて使用 してもよい。

[0041 ] また、前記多官能性化合物は、前記のラジカル重合性基及びカチオン重合

性基か ら選ばれる少な くとも各 1種 を少な くとも分子内に含有する化合物を



用いることが好ましい。例えば、特開平 8 —2 7 7 3 2 0 号公報中の段落番

号 〔0 0 3 1 〕~ 〔0 0 5 2 〕に記載の化合物、特開 2 0 0 0 _ 1 9 1 7 3

7 号公報中の段落番号 〔0 0 1 5 〕に記載の化合物等が挙げられる。本発明

に供される化合物は、これらに限定されるものではない。

[0042] 以上述べたラジ力ル重合性化合物とカチ才ン重合性化合物とを、ラジカル

重合性化合物 ：カチオン重合性化合物の質量比率で、 9 0 ：1 0 ~ 2 0 ：8

0 の割合で含有 していることが好ましく、 8 0 ：2 0 3 0 ：7 0 の割合で

含有 していることがより好ましい。

[0043] —重合開始剤—

前記硬化性化合物を使用する場合には、重合開始剤を併用することが好ま

しい。前記重合開始剤としては、熱重合開始剤、光重合開始剤などが挙げら

れる。

前記重合開始剤は、光及び/ 又は熱照射により、ラジカル若 しくは酸を発

生する化合物が好ましい。前記光重合開始剤は、極大吸収波長が4 0 0 n m

以下が好ましい。このように吸収波長を紫外線領域にすることにより、取り

扱いを白灯下で実施することができる。また、近赤外線領域に極大吸収波長

を持つ化合物を用いることもできる。

[0044] 前記ラジカルを発生する化合物は、光及び/ 又は熱照射によりラジカルを

発生 し、重合性の不飽和基を有する化合物の重合を、開始、促進させる化合

物を指す。公知の重合開始剤や結合解離エネルギーの小さな結合を有する化

合物などを、適宜、選択 して用いることができる。また、ラジカルを発生す

る化合物は、単独で又は 2 種以上を併用 して用いることができる。

[0045] 前記ラジカルを発生する化合物としては、例えば、従来公知の有機過酸化

化合物、ァゾ系重合開始剤等の熱ラジカル重合開始剤、有機過酸化化合物 （

特開 2 0 0 - 3 9 6 6 3 号公報等）、ァミン化合物 （特公昭4 4 —2 0

8 9 号公報記載）、メタロセン化合物 （特開平 5 —8 3 5 8 8 号公報、特

開平 1 _ 3 0 4 4 5 3 号公報等記載）、へキサァリ一ルビィミダゾ一ル化合

物 （米国特許第 3 ，4 7 9 , 8 5 号明細書等記載）、ジスルホン化合物 （



特開平 5 _ 2 3 9 0 5 号公報、特開昭 6 - 6 6 5 4 4 号公報等）、有

機ハロゲン化化合物、カルボニル化合物、有機ホウ酸化合物、ホスフィン才

キサイ ド化合物、ホスホナ一 卜化合物等の光ラジカル重合開始剤が挙げられ

る。前記ラジカル発生剤としてより好ましくは、ホスフィンオキサイ ド化合

物、ホスホナ一 卜化合物であり、特に好ましくはァシルフ才スフィン才キサ

イ ド、ァシルホスホナ一 卜等が挙げられ、具体的にはビス （2 ，4 ， 6 _ 卜

リメチルベンゾィル）一フエニルホスフィン才キサイ ドである。

[0046] 前記有機ハロゲン化化合物としては、具体的には、若林等の" B u I に C

h e m . S o c J a a n " , 4 2 巻 2 9 2 4 頁 （1 9 6 9 年）、米国特許

第 3 ， 9 0 5 , 8 1 5 号明細書、特開平 5 —2 7 8 3 0 号公報、M . P . H

u t t , J . H e t e r o c y c l i c C h e m i s t r y , 1 巻 ( 3

号）、 （1 9 7 0 年）」等に記載の化合物が挙げられ、特に、 トリハロメチ

ル基が置換 した才キサゾ一ル化合物 ：s — トリァジン化合物が挙げられる。

より好適には、少なくとも一つのモノ、 ジ又は トリハロゲン置換メチル基が

s _ トリァジン環に結合 した s _ トリァジン誘導体が挙げられる。

[0047] 前記カルボニル化合物としては、例えば、 「最新 U V 硬化技術」 6 0 ぺ

—ジ〜 6 2 ページ [株式会社技術情報協会刊、 1 9 9 1年] 、特開平 8 _

3 4 4 0 4 号公報の段落番号 〔0 0 1 5 〕~ 〔0 0 1 6 〕、特開平 1 1 —2

5 8 号公報の段落番号 〔0 0 2 9 〕~ 〔0 0 3 1 〕に記載の化合物な

どが挙げられる。また、ァセ 卜フエノン系、 ヒドロキシァセ 卜フエノン系、

ベンゾフエノン系、チ才キサン系、ベンゾインェチルエーテル、ベンゾイン

ィソプチルェ一テル等のベンゾィン化合物、 p —ジメチルァミノ安息香酸ェ

チル、 p —ジェチルァミノ安息香酸ェチル等の安息香酸エステル誘導体、ベ

ンジルジメチルケタール、ァシルフ才スフィン才キサイ ドなどが挙げられる

[0048] 前記有機ホウ酸塩化合物としては、例えば、特許第 2 7 6 4 7 6 9 号、特

開 2 0 0 2 — 1 6 5 3 9 号等の各公報、及び、 K u n z ，M a r t i n , "

R a d . T e c h ' 9 8 . P r o c e e d i n g A p r i I 1 9 ~ 2 2 ,



1 9 9 8 ， C h i c a g o " 等に記載される有機ホウ酸塩記載される化合物が

挙げられる。例えば、前記特開 2 0 0 2 - 6 5 3 9 号公報の段落番号 〔

0 0 2 2 〕~ 〔0 0 2 7 〕に記載の化合物が挙げられる。 またその他の有機

ホウ素化合物 としては、特開平 6 — 3 4 8 0 1 1 号公報、特開平 7 — 1 2 8

7 8 5 号公報、特開平 7 _ 4 0 5 8 9 号公報、特開平 7 _ 3 0 6 5 2 7 号

公報、特開平 7 _ 2 9 2 0 4 号公報等の有機ホウ素遷移金属配位錯体等が

具体例 として挙げられる。

[0049] これ らのラジカル発生化合物は、 1種のみを添加 しても、 2 種以上を併用

してもよい。添加量 としては、ラジカル重合性モノマ一全量に対 し、 0 . 1

質量％~ 3 0 質量％が好ま しく、 0 . 5 質量％~ 2 5 質量％がより好ま しく

、 1 質量％~ 2 0 質量％が更に好ま しい。前記添加量の範囲において、有機

膜の経時安定性が問題な く高い重合性 となる。

[0050] 次に、光重合開始剤 として用いることができる光酸発生剤について詳述す

る。

前記光酸発生剤 としては、光力チオン重合の光開始剤、色素類の光消色剤

、光変色剤、又はマイクロレジス 卜等に使用されている公知の光酸発生剤等

、公知の化合物及びそれ らの混合物等が挙げられる。 また、前記光酸発生剤

としては、例えば、有機ハ ロゲン化化合物、ジスルホン化合物、才ニゥ厶化

合物などが挙げられる。 これ らの中でも、有機ハ ロゲン化化合物、ジスルホ

ン化合物が特に好ま しい。前記有機ハ ロゲン化合物、ジスルホン化合物の具

体例は、前記ラジカルを発生する化合物の記載 と同様のものが挙げられる。

[0051 ] 前記才ニゥ厶化合物 としては、例えばジァゾニゥ厶塩、アンモニゥ厶塩、

イミニゥ厶塩、ホスホニゥ厶塩、 ョ一 ドニゥ厶塩、スルホニゥ厶塩、アルソ

二ゥ厶塩、セ レノニゥ厶塩等が挙げられ、例えば特開 2 0 0 2 — 2 9 1 6 2

号公報の段落番号 〔0 0 5 8 〕~ 〔0 0 5 9 〕に記載の化合物、などが挙げ

られる。

[0052] 前記酸発生剤 としては、才ニゥ厶塩が特に好適に用いられ、中でも、ジァ

ゾニゥ厶塩、 ョ一 ドニゥ厶塩、スルホニゥ厶塩、イミニゥ厶塩が、光重合開



始の光感度、化合物の素材安定性等の点から好ましい。

[0053] 前記才二ゥ厶塩の具体例としては、例えば、特開平 9 —2 6 8 2 0 5 号公

報の段落番号 〔0 0 3 5 〕に記載のァミル化されたスルホニゥ厶塩、特開 2

0 0 0 - 7 3 6 6 号公報の段落番号 〔0 0 1 0 〕~ 〔0 0 1 1 〕に記載の

ジァリールョ一 ドニゥ厶塩又は 卜リアリ一ルスルホニゥ厶塩、特開 2 0 0

_ 2 8 8 2 0 5 号公報の段落番号 〔0 0 1 7 〕に記載のチ才安息香酸 S —フ

ェニルエステルのスルホニゥ厶塩、特開 2 0 0 - 3 3 6 9 6 号公報の段

落番号 〔0 0 3 0 〕~ 〔0 0 3 3 〕に記載の才ニゥ厶塩等が挙げられる。

[0054] 前記光酸発生剤の他の例としては、特開 2 0 0 2 _ 2 9 1 6 2 号公報の段

落番号 〔0 0 5 9 〕~ 〔0 0 6 2 〕に記載の有機金属/ 有機ハロゲン化物、

o —ニ トロベンジル型保護基を有する光酸発生剤、光分解 してスルホン酸を

発生する化合物 （イミノスルフォネ一 卜等）等の化合物が挙げられる。

[0055] これらの酸発生剤は、 1種のみをそれぞれ単独で用いてもよいし、 2 種以

上を併用 してもよい。前記酸発生剤の添加量は、全力チオン重合性モノマー

の全質量に対 し0 . 1 質量％~ 2 0 質量％が好ましく、 0 . 5 質量％~ 1 5

質量％がより好ましく、 1質量％~ 1 0 質量％が更に好ましい。前記添加量

が、前記範囲において、有機膜の安定性、重合反応性等から好ましい。

[0056] ラジカル重合性化合物又はカチオン重合性化合物の合計質量に対 して、ラ

ジカル重合開始剤を0 . 5 質量％~ 1 0 質量％又は力チオン重合開始剤を 1

質量％~ 1 0 質量％の割合で含有 していることが好ましく、ラジカル重合開

始剤を 1質量％~ 5 質量％、又はカチオン重合開始剤を2 質量％~ 6 質量％

の割合で含有することがより好ましい。

[0057] 前記有機膜を構成するバインダー （前記有機材料。前記反応性硬化性樹脂

及び硬化性化合物の場合には、硬化後のもの）の屈折率は、 1 . 7 2 . 2

が好ましく、 1 . 7 ~ 2 . 1 がより好ましく、 1 . 7 ~ 2 . 0 が更に好まし

し、。屈折率が上記範囲にあると、有機膜から形成する光拡散層を用いた有機

電界発光装置の光取り出し効率向上に好適である。

[0058] < < 光拡散粒子> >



本発明の光拡散性転写材料の有機膜 に用いる光拡散粒子 と しては、光を拡

散可能なものであれば特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択することがで

き、有機粒子であっても、無機粒子であってもよ く、 2 種以上の粒子を含有

していても構わない。

[0059] 前記有機粒子 と しては、例えばポ リメチルメタク リレー 卜粒子、架橋ポ リ

メチルメタク リレ一 卜粒子、 アク リル 一スチ レン共重合体粒子、 メラミン粒

子、ポ リ力一ボネ一 卜粒子、ポ リスチ レン粒子、架橋ポ リスチ レン粒子、ポ

リ塩化 ビニル粒子、ベ ンゾグアナミン—メラミンホルムアルデ ヒ ド粒子、な

どが挙げられる。

前記無機粒子 と しては、例えば Z r 0 2、 Τ ί 0 2、 A I 2 0 3、 I n 2 0 3、

Z n 0 、 S n 0 2、 S b 2 0 3、などが挙げられる。 これ らの中でも、 Τ ί 0 2

、 Z r 0 2、 Z n O、 S n 0 2が特 に好ま しい。

[0060] これ らの中でも、前記光拡散粒子 と しては、耐溶剤性 と前記バインダー中

の分散性の点で架橋状態の樹脂粒子が好ま しく、架橋ポ リメチルメタク リレ

- 卜粒子が特 に好ま しい。

前記光拡散粒子が、架橋状態の樹脂粒子であることは、溶剤、例えば トル

ェン中に分散 させ、樹脂粒子の溶 け難 さを見ることで確認することができる

[0061 ] 前記光拡散粒子の屈折率は、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択する

ことができるが、 1 . 0 ~ 3 . 0 が好ま しく、 1 . 2 ~ 1 . 6 がより好ま し

く、 1 . 3 ~ 1 . 5 が更に好ま しい。前記屈折率が上記範囲であると、有機

膜か ら形成する光拡散層における光拡散 （散乱）性が良好なものとな り、該

光拡散層を用いた有機電界発光装置の光取 り出 し効率向上に好適である。

前記光拡散粒子の屈折率は、例えば自動屈折率測定器 （K P R — 2 0 0 0

、株式会社島津製作所製）を用い、屈折液の屈折率 を測定 してか ら、精密分

光計 （G M R — 1 D A 、株式会社島津製作所製）で、シュ リプスキー法によ

り測定することができる。

[0062] 本発明においては、有機膜 におけるバインダー （前記有機材料。硬化性樹



脂及び硬化性化合物の場合には、硬化後のもの）の屈折率 A と前記光拡散粒

子の屈折率 B との屈折率差 | A —B | (絶対値）は、 0 . 2 以上 1 . 0 以下

であり、 0 . 2 以上 0 . 5 以下が好ましく、 0 . 2 以上 0 . 4 以下が更に好

ましい。前記屈折率差 I A —B | が、上記範囲であると、有機膜から形成す

る光拡散層における光拡散 （散乱）性が良好なものとなり、該光拡散層を用

いた有機電界発光装置の光取り出し効率向上に好適である。

[0063] 前記光拡散粒子の平均粒径は、 0 . 5 m~ 1 0 mが好ましく、 0 . 5

m~ 6 mがより好ましく、 1 ~ 3 mが更に好ましい。前記光拡散粒子

の平均粒径が 1 0 m以下であれば、適切な光拡散 （散乱）性が得る上で好

ましい。一方、前記光拡散粒子の平均粒径が 0 . 5 m以上であれば、光拡

散粒子の散乱効率の波長依存性が小さく、有機膜から形成する光拡散層を用

いた有機電界発光装置の色度変化が小さく、光取り出し効率が向上する上で

好ましい。

前記光拡散粒子の平均粒径は、例えば日機装株式会社製ナノ トラックU P

A - E X 5 0 等の動的光散乱法を利用 した装置や、電子顕微鏡写真の画像

処理により測定することができる。

[0064] 前記有機膜における光拡散粒子の含有率は、 2 5 体積％以上 5 0 体積％以

下であり、 2 5 体積 0/ 0以上 4 0 体積 0/ 0以下が好ましく、 3 0 体積 0/ 0以上 3 5

体積％以下がより好ましい。有機膜から形成する光拡散層を用いた有機電界

発光装置を考慮 した場合、前記含有率が 2 5 体積％未満であると、光拡散層

に入射 してきた光が光拡散粒子に散乱される確率が小さく、光拡散層の光角

度を変換する能力が小さいので、光拡散層の厚みを充分に厚 くしないと光取

り出し効率が低下することがある。また、前記光拡散層の厚みを厚 くするこ

とはコス トの増加に繋がり、前記光拡散層の厚みのバラツキが大きくなり、

発光面内の散乱効果にバラツキが生 じるおそれがある。一方、前記含有率が

、 5 0 体積％を超えると、前記光拡散層の表面が大きく荒れ、内部にも空洞

が生 じることで、前記光拡散層の物理的強度が低下することがある。

また、硬化性樹脂又は硬化性化合物が硬化時に生 じる体積収縮によって光



拡散粒子との界面で応力が掛かり、膜強度が低下し、それに伴い転写性も低

下する。前記有機膜における光拡散粒子の含有率が上記範囲であれば、光拡

散粒子と硬化性化合物との間での応力を抑制でき、有機膜の転写性が向上す

る。

[0065] < < 高屈折率無機フィラー> >

本発明の光拡散性転写材料の有機膜に用いる高屈折率無機フィラーとして

は、高屈折率であれば特に制限されないが、金属酸化物等の無機微粒子が挙

げられる。

前記金属酸化物の金属としては、ジルコニウム、チタン、アルミニウム、

インジウム、亜鉛、錫、クロム及びアンチモン等が挙げられる。金属酸化物

としては、具体的には、 Z r 0 2、 Τ ί 0 2、 A I 2 0 3、 I n 2 0 3、 Z n 0 、

S n 0 2、 S b 2 0 3、 I T O、C r 2 0 3、等が挙げられる。これらの中でも、

T i 0 2 (酸化チタン）が特に好ましい。

[0066] 酸化チタン粒子としては、光触媒不活性処理した酸化チタン微粒子が、経

時安定性の観点から、好ましい。光触媒不活性処理した酸化チタン微粒子光

触媒活性を有していなければ特に制限はなく、目的に応じて適宜選択するこ

とができるが、 （1 ) 酸化チタン微粒子表面をアルミナ、シリカ、及びジル

コニァの少なくとも 1種で被覆した酸化チタン微粒子、 （2 ) 前記 （1 ) の

被覆した酸化チタン微粒子の被覆表面に樹脂を被覆してなる酸化チタン微粒

子などが挙げられる。前記樹脂としては、例えばポリメタクリル酸メチル （

P M M A ) などが挙げられる。

[0067] 前記光触媒不活性処理した酸化チタン微粒子が、光触媒活性を有さないこ

との確認は、例えばメチレンプル一法により行うことができる。

[0068] 前記光触媒不活性処理した酸化チタン微粒子における酸化チタン微粒子と

しては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、前記結晶

構造は、ルチル、ルチル/ アナタ一ゼの混晶、アナタ一ゼが主成分であるこ

とが好ましく、特にルチル構造が主成分であることが好ましい。

前記酸化チタン微粒子は、酸化チタン以外の金属酸化物を添加して複合化



させても構わない。

前記酸化チタン微粒子に複合化させることができる金属酸化物としては、

S n、 Z r 、 S i 、 Z n 、及びA I から選択される少なくとも 1種の金属酸

化物が好ましい。

前記金属酸化物のチタンに対する添加量は、 1 モル％~ 4 0 モル％が好ま

しく、 2 モル％~ 3 5 モル％がより好ましく、 3 モル％~ 3 0 モル％が更に

好ましい。

[0069] 前記高屈折率無機フィラーの一次平均粒径は、 1 n m~ 3 0 n mが好まし

く、 1 n m~ 2 5 n mがより好ましく、 1 n m~ 2 0 n mが更に好ましい。

前記一次平均粒径は、例えば、X 線回折装置で測定された回折パター ンの

半値幅からの計算や電子顕微鏡 （T E M ) 撮影像の直径からの統計計算など

により測定することができる。

前記高屈折率無機フイラ一の形状は、特に制限はなく、目的に応 じて適宜

選択することができるが、例えば、米粒状、球形状、立方体状、紡錘形状、

又は不定形状が好ましい。前記高屈折率無機フィラ一は、 1種を単独で用い

てもよいが、 2 種類以上を併用 して用いることもできる。

[0070] 前記高屈折率無機フイラ一は、屈折率が 2 . 2 以上 3 . 0 以下であり、 2

. 2 以上 2 . 8 以下がより好ましく、 2 . 2 以上 2 . 6 以下が更に好ましい

。屈折率が上記範囲であると、着色させることなく有機膜及び該有機膜から

形成する光拡散層の屈折率を効果的に高めることができる。

ここで、屈折率が高く （1 . 8 以上）、平均一次粒径が 1 ~ 1 0 0 n m程

度の微粒子の屈折率を測定することは困難であるが、次のようにして屈折率

を測定することができる。屈折率既知の樹脂材料に前記高屈折率無機フイラ

—を ド一プし、前記高屈折率無機フイラ一が分散された樹脂材料をS i 基板

、又は石英基板上に塗布膜を形成する。前記塗布膜の屈折率をエリプソメ一

ターで測定 し、前記塗布膜を構成する樹脂材料と酸化チタン微粒子の体積分

率から、前記酸化チタン微粒子の屈折率が判る。

[0071 ] 前記有機膜における前記高屈折率無機フィラーの含有率は、有機膜から形



成する光拡散層を用いた有機電界発光装置の光取り出し効率の観点から、前

記有機材料に対して、 1 0 体積％以上3 0 体積％以下であり、 1 0 体積％以

上2 5体積％以下がより好ましく、 1 0 体積％以上2 0 体積％以下が更に好

ましい。

[0072] < < 有機膜の厚み> >

本発明の光拡散性転写材料においては、前記有機膜の厚みT [ と前

記有機膜中の前記光拡散粒子の含有率N [体積％] とがT 1 5 0 / Ν を満

足する。好ましくはΤ 2 0 0 / Ν であり、より好ましくはΤ 2 2 0 / Ν

である。また、上限としては好ましくはΤ 4 0 0 / Ν であり、より好まし

くはΤ 3 7 Ο Ν である。

前記有機膜の厚みは、4 以上 1 5 m以下が好ましく、4 从 以上 1

2 以下がより好ましく、4 以上9 m以下が特に好ましい。有機膜

から形成する光拡散層を用いた有機電界発光装置を考慮した場合、前記厚み

が上記範囲であるとで、適切な光拡散性が得られ、光取り出し効率向上に好

適である。

また、前記有機膜の厚みが上記範囲であれば、加熱時に生じる基板との界

面に生じる応力を低減する事ができ、有機膜の転写性が向上する。

前記有機膜の厚みは、例えば有機膜の一部を切り取り、走査型電子顕微鏡

( S _ 3 4 0 0 N、日立ハイテク株式会社製）で測定して、求めることがで

きる。

[0073] < < 有機膜の形成方法> >

前記有機膜は、前記有機材料、光拡散粒子、高屈折率無機フイラ一等と必

要に応じて溶媒と混合した塗布組成物を、前記支持体上に塗布、乾燥するこ

とで形成することができる。

[0074] 前記溶媒としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで

き、例えばアルコール類、ケ トン類、エステル類、アミド類、エーテル類、

エーテルエステル類、脂肪族炭化水素類、ハロゲン化炭化水素類などが挙げ

られる。具体的には、アルコール （例えばメタノール、エタノール、プロパ



ノール、プタノ一ル、ベンジルアルコール、エチレングリコール、プロピレ

ングリコール、エチレングリコールモノアセテート等）、ケトン （例えばメ

チルェチルケトン、メチルイソプチルケトン、シクロへキサノン、メチルシ

クロへキサノン等）、エステル （例えば酢酸メチル、酢酸ェチル、酢酸プロ

ピル、酢酸プチル、蟻酸ェチル、蟻酸プロピル、蟻酸プチル、乳酸ェチル等

) 、脂肪族炭化水素 （例えばへキサン、シクロへキサン）、ハロゲン化炭化

水素 （例えばメチルクロ口ホルム等）、芳香族炭化水素 （例えばベンゼン、

トルエン、キシレン、ェチルベンゼン等）、アミド （例えばジメチルホルム

アミド、ジメチルァセ卜アミド、 n _ メチルピロリドン等）、エーテル （例

えばジ才キサン、テトラハイド口フラン、エチレングリコールジメチルェ一

テル、プロピレングリコ一ルジメチルェ一テル等）、ェ一テルアルコール （

例えば 1 —メトキシ—2 _ プロパノール、ェチルセルソルプ、メチルカルビ

ノール等）が挙げられる。これらは、 1種単独で使用してもよいし、 2 種以

上を併用してもよい。これらの中でも、芳香族炭化水素、ケトン類が好まし

く、 トルエン、キシレン、メチルェチルケトン、メチルイソプチルケトン、

シクロへキサノンがより好ましく、 トルエン、キシレンが特に好ましい。

[0075] 前記有機膜は、前記塗布組成物を、基板上に、例えばディップコート法、

エア一ナイフコ一卜法、力一テンコ一卜法、ローラ一コ一卜法、ワイヤ一バ

—コ一 卜法、グラビアコ一卜法、マイクログラビアコ一卜法、ェクストル一

ジョンコー卜法等の公知の薄膜形成方法で塗布し、乾燥することにより作製

することができる。

[0076] (カバ一フイルム）

本発明の光拡散性転写材料において、貯蔵の際の汚染や損傷から保護する

ためにカバ一フイルムを前記有機膜の上に設けることができる。

カバ一フィル厶は、支持体と同じか又は類似の材料からなってもよいが、

有機膜から容易に分離できるものであることが好ましい。カバ一フイルムの

材料としては、例えばシリコーン紙、ポリオレフイン若しくはポリテトラフ

ルオルエチレンシ一卜が好ましく、ポリエチレンフイルム又はポリプロピレ



ンフイルムがより好ましい。

カバ一フイルムの厚みは、 5 m ~ 1 0 0 m が好ましく、 1 5 从m ~ 5

0 m がより好ましい。

[0077] [ 光拡散層の形成方法]

本発明の光拡散層の形成方法は、前述の本発明の光拡散性転写材料の前記

有機膜を有する面を被転写体に貼 り合せ （ここで、 カバ一フイルムを設けた

場合には、該カバ一フイルムを剥 して被写体に貼 り合わせる）、加熱温度 6

0 °C以上の条件下で前記有機膜を前記被転写体に転写 して光拡散層を前記被

転写体上に形成する。

本発明の光拡散性転写材料の有機膜は、被転写体に貼 り合わせ加熱温度 6

0 °C以上で加熱することにより、膜残りなく転写性良く被転写体上に転写す

ることができ、支持体を剥離することにより、被転写体上に光拡散層が形成

される。上記加熱温度で転写を行うことで、有機膜の硬化の有無に関わらず

、該有機膜を膜残りなく転写性良く被転写体上に転写することができる。

前記加熱温度は、転写性の観点から、 8 0 °〇以上 1 5 0 °C以下であること

が好ましく、 1 0 0 °C以上 1 4 0 °C以下であることがより好ましい。

[0078] 前記光拡散性転写材料と前記被転写体とを貼 り合わせて加熱する際に、同

時に、加圧することもできる。加圧する圧力としては、 0 . 2 P a 以上 2 0

P a 以下であることが好ましく、 0 . 5 P a 以上 1 0 P a 以下であることが

より好ましい。

前記貼 り合せには、従来公知のラミネ一ター、真空ラミネ一ター等が使用

でき、より生産性を高めるためには、才一 卜カツトラミネ一ターの使用も可

能である。

[0079] 図 1 に、本発明の光拡散層の形成方法の一例を模式的に示す。

工程 （a ) において、支持体 1 0 1上に有機膜 1 0 2 を有 し、更に有機膜

1 0 2 上にカバ一フイルム 1 0 3 を設けた、シ一 卜状の本発明の光拡散性転

写材料 1 0 7 を作製する。

光拡散層を形成するに当たっては、まず、カバ一フイルム 1 0 3 を剥 し、



光拡散性転写材料 1 0 7 の有機膜 1 0 2 の面 と被転写体 1 0 4 と貼 り合わせ

る （工程 （b ) ) 。続 いて、光拡散性転写材料 1 0 7 と被転写体 1 0 4 とを

貼 り合せた状態で、 ラミネ一タ一 1 0 5 により、加熱 ' 加圧する （工程 （c

) ) 。加熱温度は 6 0 °C以上 と し、加圧圧力は前記範囲の圧力 とすることが

好ま しい。その後、支持体 1 0 1 を有機膜 1 0 2 か ら剥離することにより有

機膜 1 0 2 が被転写体 1 0 4 上 に転写され、被転写体 1 0 4 上 に光拡散層 （

有機膜 1 0 2 ) が形成 される （工程 （e ) ) 。

[0080] 本発明の光拡散層の形成方法において、有機膜 1 0 2 の樹脂 と して、前記

反応性硬化性樹脂又は硬化性化合物 を用い、電離放射線照射 （好ま しくは光

照射）により有機膜 1 0 2 を硬化させることが好ま しい。硬化により膜強度

が向上するためである。

ここで、硬化の好ま しい態様 と しては、図 1 の工程 （d ) に示すように、

光拡散性転写材料 1 0 7 と被転写体 1 0 4 とを貼 り合わせた状態で （即ち、

支持体 1 0 1 を剥離する前 に）、大気中で電離放射線 1 0 6 を有機膜 1 0 2

に照射することにより有機膜 1 0 2 を硬化する態様が挙げられる。大気中で

電離放射線 を照射 して有機膜 1 0 2 を十分に硬化させることができるので、

電離放射線照射時の雰囲気制御 を行わずに済み、製造設備等を簡便に済 ませ

ることができる。 この場合の大気中とは、酸素濃度が 1 8 % 以上の環境 を指

す。

この場合、支持体 1 0 1 と しては、酸素バ リア性 を持 った支持体であるこ

とが好ま しく、具体的には、ポ リエチ レンテ レフタ レ一 卜、ポ リエチ レンナ

フタ レ一 卜、ポ リビニルアル コール、ポ リ塩化 ビニル等が好ま しい。

[0081 ] 一方、有機膜 を被転写体に転写 し、支持体を有機膜か ら剥離 した後 に、電

離放射線 を有機膜 に照射することにより有機膜 を硬化する態様 も好ま しい。

この態様は、膜の硬化度 を向上させたい場合には好ま しい態様である。

[0082] 光照射の光源は、反応性硬化性樹脂又は硬化性化合物 と併用する硬化剤や

光重合開始剤の反応する波長 （吸収波長）付近であればいずれでもよ く、吸

収波長が紫外領域の場合、光源 と して、超高圧、高圧、中圧、低圧の各水銀



灯、ケミカルランプ、力一ボンアーク灯、メタルハライ ド灯、キセノン灯、

太陽光等が挙げられる。波長 3 5 0 n m~ 4 2 0 n mの入手可能な各種 レ一

ザ一光源をマルチビ一厶化 して照射 してもよい。また、吸収波長が赤外領域

の場合、光源としてはハロゲンランプ、キセノンランプ、高圧ナ トリウムラ

ンプが挙げられ、波長 7 5 0 n m~ 1，4 0 0 n mの入手可能な各種 レーザ

—光源をマルチビーム化 して照射 してもよい。

[0083] 光照射による光ラジカル重合の場合は、空気又は不活性気体中で行うこと

ができる。光照射による光ラジカル重合の場合で、支持体を有機膜から剥離

した後に光照射を行う場合には、ラジカル重合性モノマ一の重合の誘導期を

短 くするか、又は重合率を十分に高める等のために、できるだけ酸素濃度を

少なくした雰囲気とすることが好ましい。前記酸素濃度範囲は0 ~ 1，0 0

0 p p mが好ましく、 0 ~ 8 0 0 p p mがより好ましく、 0 ~ 6 0 0 p p m

が更に好ましい。

照射する紫外線の照射強度は、有機膜を変色等なく十分に硬化させる観点

から、 0 . 1 mW/ c m 2 ~ 1 0 O mW/ c m 2が好ましく、塗布膜表面上で

の光照射量は、 1 0 0 m J / c m 2 ~ 1 0 ，O O O m J / c m 2が好ましく、

0 0 m J / c m 2 ~ 5 , 0 0 0 m J / c m 2がより好ましく、 1 0 0 m J /

c m 2 ~ , 0 0 0 m J / c m 2が特に好ましい。

また、光照射工程での温度は、硬化を効率的に行う上で、 1 5 °C ~ 7 0 °C

が好ましく、 2 0 °C ~ 6 0 °Cがより好ましく、 2 5 °C ~ 5 0 °Cが特に好まし

い。

[0084] (被転写体）

本発明の光拡散層の形成方法において用いる被転写体としては、特に限定

されず、光拡散層を適用する用途に応 じて選択することができる。

有機電界発光装置に光拡散層を適用する場合には、後述する有機電界発光

装置の基板を被転写体としてもよいし、透明電極や、透明電極、有機電界発

光層、及び反射電極を予め積層 した積層体を被転写体としてもよいが、基板

を被転写体とすることが好ましい。



[0085] [有機電界発光装置及び有機電界発光装置の製造方法]

本発明の有機電界発光装置は、基板、光拡散層、透明電極、有機電界発光

層、及び反射電極をこの順に有する。

ここで、前記光拡散層は、本発明の光拡散層の形成方法により形成される

。この際に被転写体としては、前記基板を被転写体として用い、該基板上に

前記光拡散層を形成することが好ましい。透明電極と基板界面での全反射が

強いため、この位置に光拡散層を配置することで、より効率的に光取り出し

効果が得る事が出来る。

[0086] 前記光拡散層と前記透明電極との間に、平坦化層を設けることもできるが

、本発明の光拡散層の形成方法により光拡散層を形成することで平坦な光拡

散層が得 られるため、平坦化層を設けないことも好ましい。

また、前記平坦化層又は前記光拡散層と前記透明電極との間にバ リァ層を

設けることもできる。

更に、前記透明電極、前記反射電極、及び前記有機電界発光層が封止缶内

に封入されていることも好ましい。封止缶内に、前記透明電極、前記反射電

極、前記有機電界発光層に加えて、前記光拡散層や、更に前記平坦化層や前

記バ リァ層が封入されていることも好ましい。

[0087] 一光拡散層一

前記光拡散層は、本発明の光拡散層の形成方法により形成され、前記有機

膜又は前記有機膜が硬化 したものが前記光拡散層となる。即ち、前記光拡散

層は、少なくとも、前記有機膜の有機材料又は該有機材料が硬化 したものか

らなるバインダ一、光拡散粒子、高屈折率無機フイラ一を含有する。

[0088] 前記光拡散層における光拡散粒子の含有率は、 2 5 体積％以上 5 0 体積％

以下であり、 2 5 体積 0/ 0以上 4 0 体積 0/ 0以下が好ましく、 3 0 体積 0/ 0以上 3

5 体積％以下がより好ましい。前記含有率が 2 5 体積％未満であると、光拡

散層に入射 してきた光が光拡散粒子に散乱される確率が小さく、光拡散層の

光角度を変換する能力が小さいので、光拡散層の厚みを充分に厚 くしないと

光取り出し効率が低下することがある。また、前記光拡散層の厚みを厚 くす



ることはコス トの増加に繋が り、前記光拡散層の厚みのバラツキが大 きくな

り、発光面内の散乱効果にバラツキが生 じるおそれがある。一方、前記含有

率が、 5 0 体積％を超えると、前記光拡散層の表面が大 きく荒れ、内部 にも

空洞が生 じることで、前記光拡散層の物理的強度が低下することがある。

[0089] 前記光拡散層の厚み T [ m と前記有機膜中の前記光拡散粒子の含有率

N [ 体積 0/ 0 ] とが T 1 5 0 / Ν を満足する。好ま しくは Τ 2 0 0 / Ν で

あ り、 より好ま しくは Τ 2 2 0 / Ν である。 また、上限と しては好ま しく

は Τ 4 0 0 / Ν であ り、 より好ま しくは Τ 3 7 0 / Ν である。

前記光拡散層の厚みは、 4 以上 1 5 m以下が好ま しく、 4 Ί 以上

1 2 m以下がより好ま しく、 4 m以上 9 m以下が特 に好ま しい。前記

厚みが上記範囲であるとで、適切な光拡散性が得 られ、光取 り出 し効率向上

に好適である。

前記光拡散層の平均厚みは、例えば光拡散層の一部 を切 り取 り、走査型電

子顕微鏡 （S _ 3 4 0 0 N 、 日立ハイテク株式会社製）で測定 して、求める

ことができる。

[0090] 前記光拡散層中のバインダーの屈折率は、 1 . 7 ~ 2 . 2 が好 ま しく、 1

. 7 2 . 1 がよ り好ま しく、 1 . 7 ~ 2 . 0 が更に好ま しい。バインダー

の屈折率が上記範囲にあると有機電界発光装置の光取 り出 し効率向上に好適

である。

また前記光拡散層中のバインダ一の屈折率は、有機電界発光層中の発光層

の屈折率 と同等乃至高いことが好ま しい。

[0091 ] 前記光拡散層の光入射面は、平坦であるか、又は前記光拡散層の光入射面

に平坦化層を有すること好ま しい。 これにより、光拡散粒子の密度 を増加さ

せても後方散乱の増加を抑制できる。 また、平坦化することで異物付着が防

止される。

平坦化層を設けず前記光拡散層の光入射面を平坦にする方法 と しては、本

発明の光拡散層の形成方法に従い転写により光拡散層を形成する方法が挙げ

られる。



[0092] 一平坦化層一

前記平坦化層としては、前記光拡散層において前記光拡散粒子を含まない

組成であることが好ましい。該平坦化層は、前記樹脂及び前記高屈折率無機

フィラーを含む塗布組成物を前記光拡散層上に塗布、乾燥 し、電離放射線照

射により硬化させることで形成することができる。塗布、硬化は、前記光拡

散層の形成方法で説明 した方法で行うことができる。

前記平坦化層の平均厚みは、特に制限はなく、目的に応 じて適宜選択する

ことができるが、平坦化及び光取り出し効率向上の観点から、 1 m ~ 1 0

mが好ましく、 2 m ~ 8 mがより好ましく、 3 从m ~ 6 从mが特に好

ましい。

前記光拡散層と前記平坦化層の合計平均厚みは、平坦化及び光取り出し効

率向上の観点から、 5 m ~ 2 5 mが好ましく、 7 从m ~ 2 0 从mがより

好ましく、 8 m ~ 1 5 mが特に好ましい。

前記平坦化層の屈折率は、光取り出し効率の観点から、 1 . 7 ~ 2 . 2 が

好ましく、 1 . 7 ~ 2 . 1 がより好ましく、 1 . 7 ~ 2 . 0 が更に好ましい

。前記平坦化層の屈折率は、前記光拡散層の屈折率と同等乃至高いことが好

ましい。

[0093] - 基板 -

前記基板としては、その形状、構造、大きさ、材料等については、特に制

限はなく、目的に応 じて適宜選択することができ、前記形状としては、例え

ば平板状などが挙げられ、前記構造としては、単層構造であってもよいし、

積層構造であってもよく、前記大きさとしては、前記光取り出し部材の大き

さ等に応 じて適宜選択することができる。

[0094] 前記基板の材料としては、特に制限はなく、目的に応 じて適宜選択するこ

とができ、例えば、イットリア安定化ジルコニァ （Y S Z ) 、ガラス （無ァ

ルカリガラス、ソ一ダライムガラス等）等の無機材料、ポリエチレンテレフ

タレ一 卜 （P E T ) 、ポリエチレンナフタレ一 卜 （P E N ) 等のポリエステ

ル樹脂、ポリ力一ボネ一 卜、ポリイミ ド樹脂 （P I ) 、ポリエチレン、ポリ



塩化ビニル、ポリ塩化ビニリデン、ポリスチレン、スチレン一ァクリロ二卜

リル共重合体などが挙げられる。これらは、 1種単独で使用してもよいし、

2 種以上を併用してもよい。これらの中でも、ポリエステル樹脂が好ましく

、ロールでの塗布適性の観点からポリエチレンテレフタレ一卜 （P E T ) 、

ポリエチレンナフタレ一卜 （P E N ) が特に好ましい。

前記基板の表面は、その上に設ける光拡散層との密着性を向上させるため

、表面活性化処理を行うことが好ましい。前記表面活性化処理としては、例

えばグロ一放電処理、コロナ放電処理などが挙げられる。

[0095] 前記基板は、適宜合成したものであってもよいし、市販品を使用してもよ

い。

前記基板の厚みとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択するこ

とができ、 1 O m以上が好ましく、 5 0 m以上がより好ましい。

前記基板の屈折率は、前記光拡散層や空気 （光出射側）との屈折率差を少

なくし、光取り出し効率を向上させる観点から、 1 . 3 ~ 1 . 8 が好ましく

、 1 . 4 ~ . 7 がより好ましく、 1 . 4 ~ 1 . 6 更に好ましい。

[0096] 一有機電界発光層一

前記有機電界発光層としては、少なくとも発光層を有する。前記発光層以

外の機能層としては、正孔輸送層、電子輸送層、正孔プロック層、電子プロ

ック層、正孔注入層、電子注入層等の各層が挙げられる。

[0097] 前記有機電界発光層は、陽極と発光層との間に正孔輸送層を有することが

好ましく、陰極と発光層との間に電子輸送層を有することが好ましい。更に

、正孔輸送層と陽極との間に正孔注入層を設けてもよく、電子輸送層と陰極

との間に電子注入層を設けてもよい。

また、前記発光層と正孔輸送層との間に正孔輸送性中間層 （電子プロック

層）を設けてもよく、発光層と電子輸送層との間に電子輸送性中間層 （正孔

プロック層）を設けてもよい。各機能層は複数の二次層に分かれていてもよ

い。

[0098] 前記発光層を含むこれらの機能層は、蒸着法ゃスパッタ法等の乾式製膜法



、湿式塗布方式、転写法、印刷法、インクジェット方式等のいずれによって

も好適に形成することができる。

[0099] _ _ 発光層_ _

前記発光層は、電界印加時に、陽極、正孔注入層、又は正孔輸送層から正

孔を受け取り、陰極、電子注入層、又は電子輸送層から電子を受け取り、正

孔と電子の再結合の場を提供 して発光させる機能を有する層である。

前記発光層は、発光材料を含む。前記発光層は発光材料のみで構成されて

いてもよいし、ホス ト材料と発光材料の混合層でもよい （後者の場合、発光

材料を 「発光性 ド一パン ト」若 しくは 「ド一パン ト」と称する場合がある）

。前記発光材料は蛍光発光材料でも燐光発光材料であってもよ 〈 、 2 種以上

が混合されていてもよい。ホス 卜材料は電荷輸送材料が好ましい。ホス 卜材

料は 1種であっても2 種以上であってもよい。更に、発光層中に電荷輸送性

を有さず、発光 しない材料を含んでいてもよい。

[01 00] 前記発光層の厚みは、特に制限はなく、目的に応 じて適宜選択することが

できるが、 2 n m~ 5 0 0 n mであるのが好ましく、外部量子効率の観点で

、 3 n m~ 2 0 0 n mであるのがより好ましく、 5 n m~ 1 0 0 n mである

のが更に好ましい。また、前記発光層は 1層であっても2 層以上であっても

よく、それぞれの層が異なる発光色で発光 してもよい。

[01 0 1 ] 発光材料

前記発光材料は、燐光発光材料、蛍光発光材料等のいずれも好適に用いる

ことができる。

前記発光材料は、ホス ト化合物との間で、イオン化ポテンシャルの差 （∆

I P ) と電子親和力の差 （∆ Ε a ) が、 1 . 2 e V > A l p > 0 . 2 e V 、

及び/ 又は 1 . 2 e V > A E a > 0 . 2 e V の関係を満たす ド一パン トであ

ることが、駆動耐久性の観点で好ましい。

前記発光層中の発光材料は、前記発光層中に一般的に発光層を形成する全

化合物質量に対 して、 0 . 1 質量％~ 5 0 質量％含有されるが、耐久性、外

部量子効率の観点から 1質量％~ 5 0 質量％含有されることが好ましく、 2



質量％~ 5 0 質量％含有 されることがよ り好 ま しい。

[01 02] < 燐光発光材料 >

前記燐光発光材料 と しては、一般 に、遷移金属原子又はランタノイ ド原子

を含む錯体 を挙 げることがで きる。

前記遷移金属原子 と しては、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択する

ことがで き、例 えばルテニウム、 ロジウム、パ ラジウム、 タングステ ン、 レ

二ゥ厶、オスミウム、 イ リジウム、金、銀、銅、及び 白金が挙 げ られ、 よ り

好 ま しくは、 レニウム、 イ リジウム、及び 白金であ り、更に好 ま しくはイ リ

ジゥ厶、 白金である。

[01 03] 前記錯体の配位子 と しては、例 えば、 G . W ί I k ί n s o n 等著， C o

m p r e h e n s i v e C o o r d i n a t i o n C h e m i s t r y

， P e r g a m o n P r e s s 社 1 9 8 7 年発行、 H . Y e r s ί n 著

, 「P h o t o c h e m i s t r y a n d P h o t o p h y s i c s

o f C o o r d i n a t i o n C o m p o u n d s 」 S p r i n g e

r - V e r I 9 社 1 9 8 7 年発行、 山本明夫著 「有機金属化学 —基礎 と応

用 —」裳華房社 1 9 8 2 年発行等 に記載の配位子な どが挙 げ られる。

[01 04] 前記錯体は、化合物 中に遷移金属原子を一つ有 してもよい し、 また、 2 つ

以上有するいわゆる複核錯体であ ってもよい。異種の金属原子を同時に含有

していてもよい。

[01 05] これ らの中でも、燐光発光材料 と しては、例 えば、 U S 6 3 0 3 2 3 8 B

1 、 U S 6 0 9 7 4 7 W O 0 0 / 5 7 6 7 6 W O 0 0 / 7 0 6 5 5

W O 0 1 / 0 8 2 3 0 W O 0 / 3 9 2 3 4 A 2 W O 0 4 5

A 1 、W O 0 2 / 0 2 7 4 A 2 W O 0 2 / 1 5 6 4 5 A 1 W O 0 2 /

4 4 8 9 A W O 0 5 / 1 9 3 7 3 A W O 2 0 0 4 / 1 0 8 8 5 7

A 1 、W 0 2 0 0 5 / 0 4 2 4 4 4 A 2 W O 2 0 0 5 / 0 4 2 5 5 0 A 1

、特 開 2 0 0 1 — 2 4 7 8 5 9 、特 開 2 0 0 2 — 3 0 2 6 7 1 、特 開 2 0 0

2 — 1 7 9 7 8 、特 開 2 0 0 3 — 1 3 3 0 7 4 、特 開 2 0 0 2 — 2 3 5 0

7 6 、特 開 2 0 0 3 — 1 2 3 9 8 2 、特 開 2 0 0 2 — 1 7 0 6 8 4 、 E P 1



2 1 1 2 5 7 、特 開 2 0 0 2 — 2 2 6 4 9 5 、特 開 2 0 0 2 — 2 3 4 8 9 4

、特 開 2 0 0 1 — 2 4 7 8 5 9 、特 開 2 0 0 1 — 2 9 8 4 7 0 、特 開 2 0 0

2 — 1 7 3 6 7 4 、特 開 2 0 0 2 — 2 0 3 6 7 8 、特 開 2 0 0 2 — 2 0 3 6

7 9 、特 開 2 0 0 4 — 3 5 7 7 9 1 、特 開 2 0 0 6 — 9 3 5 4 2 、特 開 2 0

0 6 - 2 6 6 2 3 、特 開 2 0 0 6 — 2 5 6 9 9 9 、特 開 2 0 0 7 — 1 9 4

6 2 、特 開 2 0 0 7 _ 8 4 6 3 5 、特 開 2 0 0 7 _ 9 6 2 5 9 等の各公報 に

記載の燐光発光化合物な どが挙 げ られる。 これ らの中でも、 I r 錯体、 P t

錯体、 C u 錯体、 R e 錯体、W錯体、 R h 錯体、 R u 錯体、 P d 錯体、 O s

錯体、 E u 錯体、 T b 錯体、 G d 錯体、 D y 錯体、 C e 錯体が好 ま しく、 I

r 錯体、 P t 錯体、又は R e 錯体がよ り好 ま しく、金属 —炭素結合、金 属 —

窒素結合、金属 —酸素結合、金属 —硫黄結合の少な くとも一つの配位様式を

含む I r 錯体、 P t 錯体、又は R e 錯体が更に好 ま しく、発光効率、駆動耐

久性、色度等の観点で、 3 座以上の多座配位子を含む I r 錯体、 P t 錯体、

又は R e 錯体が特 に好 ま しい。

[01 06] 前記燐光発光材料の具体例 と して、以下の化合物 を挙 げることがで きるが

、 これ らに限定されるものではない。

[01 07]
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[01 10] < 蛍光発光材料 >

前記蛍光発光材料 と しては、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択する

ことがで き、例 えばベ ンゾ才キサ ゾ一ル、ベ ンゾイミダゾ一ル、ベ ンゾチア

ゾ一ル、 スチ リルベ ンゼ ン、ポ リフ エニル、 ジフ エ二ル ブタジエ ン、テ トラ

フエニル ブタジエ ン、ナフタルイミ ド、 クマ リン、 ピラン、ペ リノン、才キ

サジァゾ一ル、 アル ダジン、 ピリジン、 シクロペ ンタジェ ン、 ビススチ リル

アン トラセ ン、 キナク リ ドン、 ピロ口ピリジン、チアジアゾロピリジン、 シ

クロペ ンタジェ ン、 スチ リル アミン、芳香族 ジメチ リデ ィン化合物、縮合多

環芳香族化合物 （ア ン トラセ ン、 フ エナ ン ト口 リン、 ピ レン、 ペ リ レン、 ル

プ レン、又はペ ンタセ ンな ど）、 8 _ キ ノ リノールの金属錯体、 ピロメテ ン

錯体ゃ希土類錯体 に代表 される各種金属錯体、ポ リチオ フ I ン、ポ リフエ二

レン、ポ リフエ二 レンビニ レン等のポ リマ一化合物、有機 シラン、又はこれ

らの誘導体な どを挙 げることがで きる。

[01 11] ホス 卜材料

前記ホス ト材料 と しては、正孔輸送性 に優れる正孔輸送性ホス ト材料 （正

孔輸送性ホス トと記載する場合がある）及び電子輸送性 に優れる電子輸送性

ホス ト化合物 （電子輸送性ホス トと記載する場合がある）を用いることがで



きる。

[01 12] < 正孔輸送性ホス ト材料>

前記正孔輸送性ホス ト材料 と しては、例 えば、以下の材料 を挙 げることが

で きる。即ち、 ピロ一ル、 イン ドール、 カルバ ゾ一ル、 ァザイン ドール、 ァ

ザカルバ ゾ一ル、 卜リアゾ一ル、才キサ ゾ一ル、才キサジァゾ一ル、 ピラゾ

—ル、 イミダゾ一ル、チ才 フェン、ポ リア リール アル カン、 ピラゾ リン、 ピ

ラゾロン、 フエ二 レンジァミン、 ァ リ一ル ァミン、 ァミノ置換 カル コン、 ス

チ リル アン トラセ ン、 フル才 レノン、 ヒ ドラゾン、 スチルベ ン、 シラザ ン、

芳香族第三級 ァミン化合物、 スチ リル アミン化合物、芳香族 ジメチ リデ ィン

系化合物、ボル フィリン系化合物、ポ リシラン系化合物、ポ リ （N _ ビニル

カルバ ゾ一ル）、 ァニ リン系共重合体、チ才 フェンオ リゴマー、ポ リチオ フ

ェン等の導電性高分子オ リゴマー、有機 シラン、 力一ボ ン膜、又はそれ らの

誘導体な どが挙 げ られる。

これ らの中でも、 イン ド一ル誘導体、 力ルバ ゾ一ル誘導体、芳香族第三級

ァミン化合物、チ才 フェン誘導体、分子内にカルバ ゾ一ル基 を有するものが

好 ま しく、 t —プチル置換 カルバ ゾ一ル基 を有する化合物がよ り好 ま しい。

[01 13] < 電子輸送性ホス ト材料>

前記電子輸送性ホス ト材料 と しては、例 えば、 ピリジン、 ピリミジン、 卜

リアジン、 イミダゾ一ル、 ピラゾ一ル、 卜リアゾ一ル、才キサ ゾ一ル、才キ

サジァゾ一ル、 フル才 レノン、 アン トラキノジメタン、 アン トロン、 ジフエ

二ルキノン、チ才 ピランジオキシ ド、 カルポジイミ ド、 フル才 レニ リデ ンメ

タン、 ジスチ リル ビラジン、 フッ素置換芳香族化合物、ナフタ レンペ リレン

等の複素環テ 卜ラカルボ ン酸無水物、 フタロシアニ ン、又はそれ らの誘導体

(他 の環 と縮合環 を形成 してもよい）、 8 _ キ ノ リノ一ル誘導体の金属錯体

やメタル フタロシアニ ン、ベ ンゾ才キサ ゾ一ルやべ ンゾチアゾ一ル を配位子

とする金属錯体 に代表 される各種金属錯体等 を挙 げることがで きる。 これ ら

の中でも、耐久性の点か ら金属錯体化合物が好 ま しく、金属 に配位する少な

くとも 1 つの窒素原子又は酸素原子又は硫黄原子を有する配位子をもつ金属



錯体がよ り好 ま しい。前記金属錯体電子輸送性ホス トと しては、例 えば特開

2 0 0 2 - 2 3 5 0 7 6 号公報、特開 2 0 0 4 _ 2 1 4 1 7 9 号公報、特開

2 0 0 4 - 2 2 0 6 号公報、特開 2 0 0 4 _ 2 2 1 0 6 5 号公報、特開

2 0 0 4 - 2 2 0 6 8 号公報、特開 2 0 0 4 _ 3 2 7 3 1 3 号公報等 に記

載の化合物が挙 げ られる。

[01 14] 前記正孔輸送性ホス ト材料、電子輸送性ホス ト材料の具体例 と して、以下

の化合物 を挙 げることがで きるが、 これ らに限定されるものではない。

[01 15] [ 化4]

[01 16]



[ んは 0]



[ 化 6]

[01 18] ——正孔注入層、正孔輸送層 ——

前記正孔注入層、又は前記正孔輸送層は、陽極又は陽極側の層か ら正孔 を

受け取 り陰極側 に輸送する機能 を有する層である。 これ らの層 に用い られる

正孔注入材料、正孔輸送材料は、低分子化合物であ っても高分子化合物であ

つてもよい。具体的には、 ピロ一ル誘導体、 力ルバ ゾ一ル誘導体、 卜リアゾ

—ル誘導体、才キサ ゾ一ル誘導体、才キサジァゾ一ル誘導体、 イミダゾ一ル

誘導体、ポ リア リール アル カ ン誘導体、 ピラゾ リン誘導体、 ピラゾロ ン誘導

体、 フエ二 レンジァミン誘導体、 ァ リ一ル ァミン誘導体、 ァミノ置換 カル コ

ン誘導体、 ス チ リル ア ン トラセ ン誘導体、 フル 才 レノ ン誘導体、 ヒ ドラ ゾ ン

誘導体、 スチルベ ン誘導体、 シラザ ン誘導体、芳香族第三級 ァミン化合物、

スチ リル アミン化合物、芳香族 ジメチ リデ ィン系化合物、 フタロシアニ ン系

化合物、 ポル フ ィ リン系 化合物、 チ 才 フ ェ ン誘導体、有機 シ ラ ン誘導体、 力

—ボ ン、等 を含有する層が好 ま しい。

[01 19] 前記正孔注入層、又は前記正孔輸送層 には、電子受容性 ドーパ ン トを含有

させることがで きる。前記正孔注入層、又は正孔輸送層 に導入する電子受容

性 ドーパ ン トと しては、電子受容性で有機化合物 を酸化する性質を有すれば

、無機化合物でも有機化合物でも使用で きる。

具体的には、無機化合物 は塩化第二鉄や塩化 アル ミニウム、塩化 ガ リウム



、塩化インジウム、五塩化 アンチモンな どのハ ロゲ ン化金属、五酸化バナジ

ゥ厶、及び三酸化モ リプデ ンな どの金属酸化物な どが挙 げ られる。有機化合

物の場合は、置換基 と してニ トロ基、ハ ロゲ ン、 シァノ基、 トリフル才 ロメ

チル基な どを有する化合物、 キノン系化合物、酸無水物系化合物、 フラー レ

ンな どを好適 に用いることがで きる。

これ らの電子受容性 ド一パ ン トは、単独で用いてもよい し、 2 種以上 を用

いてもよい。電子受容性 ド一パ ン トの使用量は、材料の種類 によって異なる

が、正孔輸送層材料 に対 して 0 . 0 1質量％~ 5 0 質量％が好 ま しく、 0 .

0 5 質量％~ 4 0 質量％が更に好 ま しく、 0 . 1質量％~ 3 0 質量％が特 に

好 ま しい。

[ 0 120] 前記正孔注入層、又は正孔輸送層は、上述 した材料の 1 種又は 2 種以上か

らなる単層構造であ ってもよい し、同一組成又は異種組成の複数層か らなる

多層構造であ ってもよい。

[ 0 12 1 ] ——電子注入層、電子輸送層 ——

前記電子注入層、又は前記電子輸送層は、陰極又は陰極側の層か ら電子を

受け取 り陽極側 に輸送する機能 を有する層である。 これ らの層 に用いる電子

注入材料、電子輸送材料は低分子化合物であ つても高分子化合物であ つても

よい。

具体的には、 ピリジン誘導体、 キノ リン誘導体、 ピリミジン誘導体、 ビラ

ジン誘導体、 フタラジン誘導体、 フエナ ン ト口 リン誘導体、 卜リアジン誘導

体、 卜リアゾ一ル誘導体、才キサ ゾ一ル誘導体、才キサジァゾ一ル誘導体、

ィミダゾ一ル誘導体、 フル才 レノン誘導体、 アン トラキノジメタン誘導体、

アン トロン誘導体、 ジフエ二ルキノン誘導体、チ才 ピランジオキシ ド誘導体

、 カルポジイミ ド誘導体、 フル才 レニ リデ ンメタン誘導体、 ジスチ リル ピラ

ジン誘導体、ナフタ レン、ペ リレン等の芳香環テ 卜ラカルボ ン酸無水物、 フ

タロシアニ ン誘導体、 8 _ キノ リノール誘導体の金属錯体ゃメタル フタロシ

ァニ ン、ベ ンゾ才キサ ゾ一ルやべ ンゾチァゾ一ル を配位子 とする金属錯体 に

代表 される各種金属錯体、 シ ロール に代表 される有機 シラ ン誘導体、等 を含



有する層が好 ま しい。

[01 22] 前記電子注入層、又は電子輸送層 には、電子供与性 ドーパ ン トを含有 させ

ることがで きる。前記電子注入層、又は電子輸送層 に導入される電子供与性

ド一パ ン トと しては、電子供与性で有機化合物 を還元する性質を有 していれ

ばよ く、 L i な どのアル カ リ金属、 M g な どのアル カ リ土類金属、希土類金

属 を含む遷移金属や還元性有機化合物な どが好適 に用い られる。金属 と して

は、特 に仕事関数が 4 . 2 e V 以下の金属が好適 に使用で き、具体的には、

L i 、 N a 、 K 、 B e 、 M g 、 C a 、 S r 、 B a 、 丫、 C s 、 L a 、 S m、

G d 、及び Y b な どが挙 げ られる。 また、還元性有機化合物 と しては、例 え

ば、含窒素化合物、含硫黄化合物、含 リン化合物な どが挙 げ られる。

これ らの電子供与性 ド一パ ン トは、単独で用いてもよい し、 2 種以上 を用

いてもよい。電子供与性 ド一パ ン トの使用量は、材料の種類 によって異なる

が、電子輸送層材料 に対 して 0 . 1 質量％ ~ 9 9 質量％が好 ま しく、 1 . 0

質量％ ~ 8 0 質量％が更に好 ま しく、 2 . 0 質量％ ~ 7 0 質量％が特 に好 ま

しい。

[01 23] 前記電子注入層、又は前記電子輸送層は、上述 した材料の 1 種又は 2 種以

上か らなる単層構造であ つてもよい し、同一組成又は異種組成の複数層か ら

なる多層構造であ つてもよい。

[01 24] ——正孔 プロック層、電子 プロック層 ——

前記正孔 プロック層は、陽極側か ら発光層 に輸送 された正孔が陰極側 に通

り抜 けることを防止する機能 を有する層であ り、通常、発光層 と陰極側で隣

接する有機化合物層 と して設 け られる。

一方、前記電子 プロック層は、陰極側か ら発光層 に輸送 された電子が陽極

側 に通 り抜 けることを防止する機能 を有する層であ り、通常、発光層 と陽極

側で隣接する有機化合物層 と して設 け られる。

前記正孔 プロック層 を構成する化合物の例 と しては、 B A I q 等のアル ミ

二ゥ厶錯体、 卜リアゾ一ル誘導体、 B C P 等のフヱナ ン ト口 リン誘導体、等

が挙 げ られる。電子 プロック層 を構成する化合物の例 と しては、例 えば前述



の正孔輸送材料 と して挙 げたものが利用で きる。

前記正孔 プロック層及び電子 プロック層の厚みは、 1 n m ~ 5 0 0 n m で

あるのが好 ま しく、 5 n m ~ 2 0 0 n m であるのがよ り好 ま しく、 1 0 n m

~ 1 0 0 n m であるのが更に好 ま しい。 また、前記正孔 プロック層及び電子

プロック層は、上述 した材料の 1 種又は 2 種以上か らなる単層構造であ って

もよい し、同一組成又は異種組成の複数層か らなる多層構造であ つてもよい

[01 25] ——電極 ——

前記有機電界発光素子は、透明電極及び反射電極、即ち陽極 と陰極 とを含

む。有機電界発光素子の性質上、陽極及び陰極 の うち少な くとも一方の電極

は透明が好 ま しい。

通常、陽極 は有機化合物層 に正孔 を供給する電極 と しての機能 を有 してい

ればよ く、陰極 は有機化合物層 に電子を注入する電極 と しての機能 を有 して

いればよい。 その形状、構造、大 きさ等 については特 に制限はな く、発光素

子の用途、 目的に応 じて、公知の電極材料の中か ら適宜選択することがで き

る。電極 を構成する材料 と しては、例 えば、金属、合金、金属酸化物、導電

性化合物、又はこれ らの混合物等が好適 に挙 げ られる。

[01 26] 前記電極 と しては、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択することがで

きるが、 その陽極、陰極 において、前記反射金属、前記半透明部材 と しての

半透明金属 を構成することが好 ま しい。

[01 27] 前記陽極 を構成する材料の具体例 と しては、例 えば、 アンチモンや フッ素

等 を ド一プ した酸化錫 （A T O、 F T O ) 、酸化錫、酸化亜鉛、酸化インジ

ゥ厶、酸化インジウム錫 （I T O ) 、酸化亜鉛 インジウム （I Z O ) 等の導

電性金属酸化物、金、銀、 クロム、ニ ッケル等の金属、更にこれ らの金属 と

導電性金属酸化物 との混合物又は積層物、 ヨウ化銅、硫化銅な どの無機導電

性物質、ポ リア二 リン、ポ リチ才 フェン、ポ リピロ一ルな どの有機導電性材

料、及び これ らと I T O との積層物な どが挙 げ られる。 この中で好 ま しいの

は、導電性金属酸化物であ り、特 に、生産性、高導電性、透明性等の点か ら



は I T O が好 ま しい。

[01 28] 前記陰極 を構成する材料 と しては、例 えば、 アル カ リ金属 （例 えば、 L i

、 N a 、 K 、 C s 等）、 アル カ リ土類金属 （例 えば、 M g 、 C a 等）、金、

銀、鉛、 アル ミニウム、ナ トリウム—カ リウム合金、 リチウム—アル ミニゥ

厶合金、マグネシウム—銀合金、 インジウム、及びイ ッテル ビウム等の希土

類金属な どが挙 げ られる。 これ らは、 1 種単独で使用 してもよいが、安定性

と電子注入性 とを両立 させる観点か らは、 2 種以上 を好適 に併用することが

で きる。 これ らの中でも、電子注入性の点で、 アル カ リ金属やアル カ リ土類

金属が好 ま しく、保存安定性 に優れる点で、 アル ミニウムを主体 とする材料

が好 ま しい。 アル ミニウムを主体 とする材料 とは、 アル ミニウム単独、 アル

ミニゥ厶 と 0 . 0 1 質量％ ~ 1 0 質量 0/ 0のアル カ リ金属又はアル カ リ土類金

属 との合金若 しくはこれ らの混合物 （例 えば、 リチウム—アル ミニウム合金

、マグネシウム—アル ミニウム合金な ど）をいう。

[01 29] 前記電極 の形成方法 については、特 に制限はな く、公知の方法 に従 って行

うことがで きる。例 えば、印刷方式、 コーテ ィング方式等の湿式方式、真空

蒸着法、 スパ ッタ リング法、 イオ ンプ レーテ ィング法等の物理的方式、 C V

D 、 プラズマ C V D 法等の化学的方式な どの中か ら、前記電極 を構成する材

料 との適性 を考慮 し、適宜選択 した方法 に従 って前記基板上 に形成すること

がで きる。例 えば、陽極 の材料 と して I T O を選択する場合 には、直流又は

高周波スパ ッタ法、真空蒸着法、 イオ ンプ レーテ ィング法等 に従 って形成す

ることがで きる。陰極 の材料 と して金属等 を選択する場合 には、 その 1 種又

は 2 種以上 を同時又は順次 にスパ ッタ法等 に従 って形成することがで きる。

[01 30] なお、前記電極 を形成する際にパ ターニ ングを行 う場合は、 フォ トリソグ

ラフィ一な どによる化学的ェ ツチ ングによって行 ってもよい し、 レーザ一な

どによる物理的エ ッチ ングによって行 ってもよ く、 また、マスクを重ねて真

空蒸着やスパ ッタ等 を して行 ってもよい し、 リフ 卜オ フ法や印刷法 によって

行 ってもよし、。

[01 3 1 ] —バ リア層 一



前記バ リア層 と しては、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択すればよ

く、有機材料か らなる有機層単独、又は無機材料か らなる無機層単独であ つ

てもよいが、有機材料か らなる有機層 と、無機材料か らなる無機層 とを積層

した多層構造であ つてもよい。

前記無機材料 と しては、例 えば S ί N x 、 S ί O N、 S ί 0 2、 A I 2 0 3、

T i 0 2 な どが挙 げ られる。

前記有機材料 と しては、例 えばシ リコ一 ン系ポ リマ一、ェポキシ系ポ リマ

― 、 アク リル系ポ リマ一、 ウ レタン系ポ リマ一な どが挙 げ られる。

[01 32] 前記バ リア層の形成方法 と しては、特 に制限はな く、材料 に応 じて適宜選

択することがで き、例 えば、塗布法、 C V D 法、真空蒸着法、 スパ ッタ法な

どが挙 げ られる。

前記バ リア層の屈折率 （多層構造の場合は、平均屈折率）は、 1 . 7 以上

が好 ま しく、 1 . 8 ~ 2 . 2 がよ り好 ま しい。前記バ リア層の屈折率が、 1

. 7 未満であると、透明電極 とバ リア層の界面で、有機電界発光層か らの光

の全反射が多 くな り、光取 り出 し効率が低下することがある。

前記バ リア層の光学的性質は、光線透過率が 8 0 % 以上が好 ま しく、 8 5

% 以上がよ り好 ま しく、 9 0 % 以上が更に好 ま しい。

前記バ リア層の平均厚みは、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択する

ことがで きるが、 0 . 1 m ~ 1 O m が好 ま しく、 0 . 1 从 ~ 5 从 が

よ り好 ま しく、 0 . 2 m ~ 3 m が更に好 ま しい。前記バ リア層の平均厚

みが、 0 . 1 m未満であると、大気中の酸素及び水分の透過 を防 ぐ封止機

能が不充分であることがあ り、 1 0 m を超 えると、光線透過率が低下 し、

透明性 を損な うこと、 また、無機材料 を単層で用いる場合、応力差 によ り割

れ、隣接層 との剥離等、バ リア性が損なわれることがある。

[01 33] 一封止缶 一

前記封止缶 と しては、前記透明電極、前記反射電極、前記有機電界発光層

、前記平坦化層、及び前記光拡散層か らなる積層体が封入で きる大 きさ、形

状、構造な どを有 していれば特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択するこ



とがで きる。

前記封止缶 と前記透明電極、前記反射電極、前記有機電界発光層、前記平

坦化層、及び前記光拡散層か らなる積層体の間の空間には、水分吸収剤又は

不活性液体 を封入 してもよい。

前記水分吸収剤 と しては、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択するこ

とがで き、例 えば、酸化バ リウム、酸化ナ トリウム、酸化 カ リウム、酸化 力

ルシゥ厶、硫酸ナ トリウム、硫酸 カルシウム、硫酸マグネシウム、五酸化燐

、塩化 カルシウム、塩化マグネシウム、塩化銅、 フッ化セシウム、 フッ化二

才 プ、臭化 カルシウム、臭化バナジウム、 モ レキュラーシ一プ、ゼ才ライ ト

、酸化マグネシウムな どが挙 げ られる。

前記不活性液体 と しては、特 に制限はな く、 目的に応 じて適宜選択するこ

とがで き、例 えば、パ ラ フ ィ ン類、流動パ ラ フ ィ ン類 ；パ一 フル 才 ロアル カ

ン、パ一フル才 ロアミン、パ一フル才 ロェ一テル等のフッ素系溶剤 ；塩素系

溶剤、 シ リコー ンオイル類な どが挙 げ られる。

[01 34] ここで、図 2 は、本発明の有機電界発光装置の一例 を示す概略図である。

この図 2 の有機電界発光装置 1 0 は、 ガラス基板 1 上 に、光拡散層 2 と、平

坦化層 3 とを有する光取 り出 し部材 1 1 の平坦化層 3 上 に、透明電極 4 と、

有機電界発光層 5 と、反射電極 6 とを有 し、透明電極 4 、有機電界発光層 5

、及び反射電極 6 が封止缶 7 で封止されたものである。

また、図 3 に示すように、光拡散層 2 、平坦化層 3 、透明電極 4 、有機電

界発光層 5 、及び反射電極 6 が封止缶 7 内に封入することによ り、経時安定

性 を向上 させることがで きる。

また、図 4 に示すように、図 2 において、光取 り出 し部材 1 1 の平坦化層

3 上 にバ リァ層 8 を形成することによ り、経時安定性 を向上 させることがで

きる。

[01 35] 前記有機電界発光装置は、 フル カラ一で表示 し得 る装置 と して構成するこ

とがで きる。

前記有機電界発光装置 をフル カラ一タイプのもの とする方法 と しては、例



えば 「月刊デ ィスプ レイ」、 2 0 0 0 年 9 月号、 3 3 ~ 3 7 ページに記載 さ

れているように、色の 3 原色 （青色 （B ) 、緑色 （G ) 、赤色 （R ) ) に対

応する光 をそれぞれ発光する層構造 を基板上 に配置する 3 色発光法、 白色発

光用の層構造 による白色発光 をカラ一フィル タ層 を通 して 3 原色 に分 ける白

色法、青色発光用の層構造 による青色発光 を蛍光色素層 を通 して赤色 （R )

及び緑色 （G ) に変換する色変換法、な どが知 られている。

この場合は、青色 （B ) 、緑色 （G ) 、赤色 （R ) の画素 ごとに レーザ一

パ ワー、厚みを適宜調整することが好 ま しい。

また、上記方法 によ り得 られる、異なる発光色の層構造 を複数組み合わせ

て用いることによ り、所望の発光色の平面型光源 を得 ることがで きる。例 え

ば、青色及び黄色の発光素子を組み合わせた白色発光光源、青色 （B ) 、緑

色 （G ) 、及び赤色 （R ) の有機電界発光素子を組み合わせた白色発光光源

、等である。

[01 36] 前記有機電界発光装置は、例 えば、照明機器、 コンピュータ、車載用表示

器、野外表示器、家庭用機器、業務用機器、家電用機器、交通関係表示器、

時計表示器、 カ レンダ表示器、ル ミネ ッセ ン トス ク リー ン、 音響機器等 をは

じめ とする各種分野 において好適 に使用することがで きる。

実施例

[01 37] 以下、本発明の実施例 を説明するが、本発明は、 これ らの実施例 に何 ら限

定されるものではない。

以下に説明する実施例及び比較例 において、有機膜及び光拡散層の厚みに

ついては、以下のように して測定 した。

[01 38] < 有機膜及び光拡散層の厚み>

前記光拡散層の厚みは、有機膜及び光拡散層の一部 を切 り取 り、走査型電

子顕微鏡 （S _ 3 4 0 0 N 、 日立ハイテ ク株式会社製）で測定 して求めた。

[01 39] (実施例 1 )

< 光拡散性転写シー 卜1 の作製 >

樹脂材料 （ァク リレー 卜化合物 「才 グソ一ル E A _ 0 2 0 0 」 （大阪ガス



ケミカル （株）製）） 1 1 . 2 g と、高屈折率無機フイラ一 （T i 0 2分散液

H T D —7 6 0 (ティカ （株））4 0 g とを トルエン4 2 g に混合 し、口一

ラ一ミキサー、スターラ一により攪拌 して溶解 し、更に超音波 （ソニフアイ

ャ一）によりT i 0 2を分散させて、高屈折率樹脂を得た。

得 られた高屈折率樹脂 9 3 g に光拡散粒子 （平均直径 1 . 5 mの架橋ァ

クリル系粒子、屈折率 1 . 4 9 、材料名 「E X _ 1 5 0 」） 1 4 . 8 g をス

ターラーにて攪拌 しながら添加 し、超音波にて光拡散粒子を高屈折率樹脂に

十分に分散させ、更にスターラーで良く攪拌 した。続いて、重合開始剤 （I

R G A C U R E 8 9 B A S F 社製）を波長 4 5 0 n m以下の光がカツ卜

された環境にて、樹脂に対 し2 質量％添加 し、十分に攪拌 し、樹脂膜中の光

拡散粒子の含有率が 3 0 体積％となるような樹脂膜形成用塗布組成物を得た

[0140] 次に、フッ素系シランカップリング剤 （才プツール D S X (ダイキン工業

(株）））にて表面処理を施 した P E T フイルムからなる支持体 （厚さ ：0

. 7 5 m m、 2 0 0 m m角）の上に、前記樹脂膜形成用塗布組成物を塗布、

乾燥させ、厚さ 5 mの樹脂膜 （有機膜）を形成 した。前記樹脂膜上にカバ

—フイルム （ポリプロピレン製）を貼 り付けて、光拡散性転写シ一 卜1 を得

た。

[ 0 14 1] < 基板への転写>

ガラス基板 （コ一ニング社製、 E a g l e X G、屈折率 1 . 5 1 ) を洗

浄容器に入れ、中性洗剤中で超音波洗浄 した後、純水中で超音波洗浄 し、 1

2 0 °Cで 1 2 0 分間加熱乾燥を行った。

前記光拡散性転写シー 卜1 から前記カバーフイルムを剥離 し、前記有機膜

側の面を前記ガラス基板の表面に貼 り付けて、ラミネ一タ一を用い、温度 1

2 0 °C、圧力 1 M P a で加熱、加圧 して貼 り合わせを行った。続いて、前記

光拡散性転写シー トと前記ガラス基板を貼 り合わせたまま、大気中で前記光

拡散性転写シ一 卜1 の P E T フィル厶側から紫外線を照射させ、有機膜を硬

化させた。その後、前記光拡散性転写シ一 卜1 の P E T フイルムを剥離 し、



前記ガラス基板上に前記有機膜が均一に転写された光拡散層を得た。

光拡散層の転写得率は 9 7 %であった。ここで、転写得率は、前記光拡散

性転写シ一 卜1 0 0 角を 1 0 0 枚用意 し、前述の方法にてガラス基板上

に有機膜を転写 して光拡散層を形成 した場合に、膜残りなく有機膜が均一に

転写された枚数の割合 （％) である。

[0142] < 有機電界発光装置 1 の作製>

次に、前記光拡散層上に、スパッタ法により I T O ( l n d i u m T i

n O x i d e ) を厚みが 1 0 0 n m となるように成膜 した。

次に、前記 I T O上に、下記構造式で表される4 ，4 ' ，4 " — 卜リス （

N , N - ( 2 —ナフチル） 一フエニル ァミノ） 卜リフエニル ァミン （2 —T

N A T A ) 9 9 . 7 質量％に、下記構造式で表されるF 4 _ T C N Q を0 .

3 質量％ ド一プした正孔注入層を厚みが 2 5 0 n mになるように共蒸着 した

[化7]

2-TNATA

[0143]



[ 化8]

F4-TCN0

[0144] 次に、前記正孔注入層上に、正孔輸送層 として —N P D ( B i s [ N - (

1 — n a p h t h y I ) — N — h e n y I ] b e n z i d i n e ) を厚みが

1 0 n m となるように真空蒸着法にて形成 した。

次に、前記正孔輸送層上に、下記構造式で表される有機材料 A を真空蒸着

して、厚み 3 n mの第 2 の正孔輸送層を形成 した。

[0145] [ 化9]

有機材料A

[0146] 次に、第 2 の正孔輸送層上に、ホス ト材料 として下記構造式で表されるm

C P ( 1, 3-B i s (carbazo L-9-y L) benzene) 6 0 質量％に、燐光発光材料である

下記構造式で表される発光材料 A を4 0 質量％ ドープ した白色発光層を 3 0

n mの厚みに真空蒸着 した。

[0147]



[ 化10]

発光材料A

[0149] 次に、発光層上に電子輸送層として下記構造式で表されるB A I q ( B i

s ― ( 2 —m e t h y I — 8 —q u i n o I i n o I a t o ) —4 — ( p h

e n y I — h e n o I a t e ) — a l u m i n i u m ( I I I ) ) を厚み

が 3 9 n m となるように真空蒸着 した。

[01 50] [ 化12]

BAIq

[01 5 1 ] 次に、電子輸送層上に、下記構造式で表されるB C P ( 2 , 9 —ジメチル

_ 4 ， 7 —ジフエニル_ 1 ， 1 0 _ フエナン ト口リン）を電子注入層として

、厚みが 1 n m となるように蒸着 した。



[ 化 13]

BCP

[01 53] 次 に、電子注入層上 にバ ッファ層 と して L i F を厚みが 1 n m となるよう

に蒸着 し、該バ ッファ層上 にアル ミニウムを電極層 と して厚みが 1 0 0 n m

となるように蒸着 し、積層体 を作製 した。

次 に、作製 した積層体 を、窒素 ガス雰囲気中にて乾燥剤 を貼 り付 け、基板

との設置面 に封止材 を塗 った封止ガラス缶 にて基板の有機層側 を封止 した。

以上のように して、有機電界発光装置 1 を作製 した。 また、光拡散層 を設

けない以外は以上 と同様 に して光拡散層な しの参照用の有機電界発光装置 1

を作製 した。

[01 54] < 光取 り出 し効率の算出>

前記有機電界発光装置 1 及び前記参照用の有機電界発光装置 1 それぞれの

外部量子効率 を、浜松ホ トニクス株式会社製の外部量子効率測定装置 「C 9

9 2 0 - 2 」 を用いて、直流定電流 （0 . 2 m A ) を各有機電界発光装置

に印加 して発光 させ外部量子効率 を測定 し、以下の式か ら前記有機電界発光

装置 1 の光取 り出 し効率 を算出 した。

光取 り出 し効率 （倍）

= (有機 電界発光装置の外部量子効率 / 参照用の有機電界発光装置の外部

量子効率）

[01 55] 有機 電界発光装置の光取 り出 し効率 は 1 . 6 5 倍であ った。

[01 56] (実施例 2 )

実施例 1 の光拡散性転写シー 卜 1 の作製 において、有機膜の膜厚 を 8 m

に した以外は、光拡散性転写シー 卜1 と同様の方法 にて光拡散性転写シー 卜



2 を作製 した。実施例 1 と同様の条件で、転写 による光拡散層の形成 を行 つ

た ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された光拡散層の転写得率 は 9 5 % であ

つた。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 2 及び参照用の有機電界

発光装置 2 を作製 し、有機電界発光装置 2 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 7 倍であ った。

[01 57] (実施例 3 )

実施例 1 の光拡散性転写シー 卜1 の作製 において、有機膜 中の光散乱粒子

の含有率が 5 0 体積％になるように した以外は、光拡散性転写シ一 卜1 と同

様の方法 にて光拡散性転写シー ト3 を作製 した。実施例 1 と同様の条件で、

転写 による光拡散層の形成 を行 った ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された

光拡散層の転写得率 は 9 7 % であ った。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 3 及び参照用の有機電界

発光装置 3 を作製 し、有機電界発光装置 2 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 7 倍であ った。

[01 58] (比較例 1 )

実施例 1 の光拡散性転写シー 卜1 の作製 において、有機膜 中の光散乱粒子

の含有率が 1 0 体積％になるように した以外は、光拡散性転写シ一 卜1 と同

様の方法 にて光拡散性転写シー ト4 を作製 した。実施例 1 と同様の条件で、

転写 による光拡散層の形成 を行 った ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された

光拡散層の転写得率 は 9 7 % であ った。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 4 及び参照用の有機電界

発光装置 4 を作製 し、有機電界発光装置 4 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 1 倍であ った。

[01 59] (比較例 2 )



実施例 1 の光拡散性転写シー 卜1 の作製 において、有機膜 中の光散乱粒子

の含有率が 7 0 体積％になるように した以外は、光拡散性転写シ一 卜1 と同

様の方法 にて光拡散性転写シー ト5 を作製 した。実施例 1 と同様の条件で、

転写 による光拡散層の形成 を行 った ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された

光拡散層の転写得率 は 5 0 % であ った。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 5 及び参照用の有機電界

発光装置 5 を作製 し、有機電界発光装置 5 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 7 倍であ った。

[01 60] (実施例 4 )

実施例 3 の光拡散性転写シー 卜3 を用い、有機膜転写時の加熱温度 を 7 0

°C に した以外は、実施例 1 と同様の条件で転写 による光拡散層の形成 を行 つ

た ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された光拡散層の転写得率 は 7 5 % であ

つた。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 6 及び参照用の有機電界

発光装置 6 を作製 し、有機電界発光装置 6 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 7 倍であ った。

[01 6 1 ] (実施例 5 )

実施例 3 の光拡散性転写シー ト3 の作製 において、有機膜の膜厚 を 1 5

山 に した以外は、光拡散性転写シー 卜3 と同様の方法 にて光拡散性転写シー

卜6 を作製 した。実施例 1 と同様の条件で、転写 による光拡散層の形成 を行

つた ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された光拡散層の転写得率 は 6 0 % で

あ った。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 7 及び参照用の有機電界

発光装置 7 を作製 し、有機電界発光装置 7 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 7 倍であ った。



[01 62] (比較例 3 )

実施例 3 の光拡散性転写シー ト3 の作製 において、有機膜の膜厚 を 2 . 5

m に した以外は、光拡散性転写シー 卜3 と同様の方法 にて光拡散性転写シ

一 卜7 を作製 した。実施例 1 と同様の条件で、転写 による光拡散層の形成 を

行 った ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された光拡散層の転写得率 は 9 7 %

であ った。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 8 及び参照用の有機電界

発光装置 8 を作製 し、有機電界発光装置 8 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 1 倍であ った。

[01 63] (比較例 4 )

実施例 3 の光拡散性転写シー 卜3 を用い、有機膜転写時の加熱温度 を 3 0

°C に した以外は、実施例 1 と同様の条件で転写 による光拡散層の形成 を行 つ

た ところ、 ガラス基板 に均一に転写 されず有機膜が一部支持体 に残 って しま

つた。 ガラス基板 に均一に転写 された光拡散層の転写得率 は 0 % であ つた。

[01 64] (比較例 5 )

実施例 1 の光拡散性転写シー 卜1 の作製 において、有機膜 中の光散乱粒子

の含有率が 2 0 体積％になるように し、有機膜の膜厚 を 1 0 m に した以外

は、光拡散性転写シー 卜1 と同様の方法 にて光拡散性転写シー 卜8 を作製 し

た。実施例 1 と同様の条件で、転写 による光拡散層の形成 を行 った ところ、

ガラス基板 に均一に転写 された光拡散層の転写得率 は 8 0 % であ つた。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 9 及び参照用の有機電界

発光装置 9 を作製 し、有機電界発光装置 9 の光取 り出 し効率 を算出 した とこ

ろ、 1 . 3 倍であ った。

[01 65] (実施例 6 )

実施例 3 のガラス基板への転写工程 において、 ラミネ一ターで加熱 加圧

後 に P E T フイルムを剥離 し、 その後、紫外線照射 によって有機膜 を硬化 さ



せた以外は、実施例 1 と同様の条件で、転写 による光拡散層の形成 を行 った

ところ、 ガラス基板 に均一に転写 された光拡散層 （有機膜）の転写得率 は 9

0 % であ った。

また、 この光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いて、実施例 1 の有機電界

発光装置 1 の作製 と同様の方法で有機電界発光装置 1 0 及び参照用の有機電

界発光装置 1 0 を作製 し、有機電界発光装置 9 の光取 り出 し効率 を算出 した

ところ、 1 . 6 5 倍であ った。

[01 66] 以下の表 1 に、実施例 1 〜 6 及び比較例 1 〜 5 の転写得率 と光取 り出 し効

率 をまとめる。比較例 4 においては、均一な光拡散層の転写 による形成がで

きないため、有機電界発光装置 を作製せず、光取 り出 し効率の評価 は行わな

か った。

[01 67] [ 表 1]

[01 68] 表 1 に示すように、 P E T フィル厶上 に光拡散粒子の含有率が 2 5 体積 0/ 0

以上 5 0 体積％以下であ り、前記光拡散粒子の含有率 N [ 体積％ ] と有機膜

の厚み T [ が T 1 5 Ο / Ν を満足する有機膜 を有する光拡散性転写

シ一 卜を用い、加熱温度 6 0 °C 以上の条件でガラス基板 に貼 り合わせること

によ り、均一な光拡散層 を前記 ガラス基板上 に転写性良 く形成することがで

きる。更に、該光拡散層 を形成 したガラス基板 を用いることで、光取 り出 し

効率が高い有機電界発光装置が得 られる。

産業上の利用可能性



[01 69] 本発明の光拡散性転写材料は、転写性 に優れ、有機電界発光装置の光取 り出

し効率 を向上 させることがで きる光拡散層 を形成することがで きる。 また、

本発明の光拡散層の形成方法 によると、有機電界発光装置の光取 り出 し効率

を向上 させることがで きる。更に、本発明の有機電界発光装置の製造方法 に

よると、光取 り出 し効率 に優れる有機電界発光装置 を提供することがで きる

本発明の有機電界発光装置は、例 えば、各種照明、 コンピュータ、車載用

表示器、野外表示器、家庭用機器、業務用機器、家電用機器、交通関係表示

器、時計表示器、 カ レンダ表示器、ル ミネ ッセ ン トス ク リー ン、 音響機器等

をは じめ とする各種分野 において好適 に使用することがで きる。

[01 70] 本発明を詳細 にまた特定の実施態様 を参照 して説明 したが、本発明の精神

と範囲を逸脱することな く様 々な変更や修正を加えることがで きることは当

業者 にとって明 らかである。

本出願 は、 2 0 1 1 年 1 1 月 3 0 日出願の 日本特許出願 （特願 2 0 -

2 6 2 8 2 8 ) に基づ くものであ り、 その内容はここに参照 と して取 り込 ま

れる。

符号の説明

[01 7 1] 1 カ ラ ス 板

2 光拡散層

3 平坦化層

4

5 有機電界発光層

6 反射電極

封止缶

8 バ リァ層

0 有機電界発光装置

光取 り出 し部材

0 支持体



0 有機膜

0 3 カバ 一 フ イル ム

0 4 被転写体

1 0 5 ラ ミネ 一 タ一

0 6 電離放射線

0 7 光拡散性転写材料



請求の範囲

支持体上 に、少な くとも 1 種類の光拡散粒子 と、少な くとも 1 種類

の高屈折率無機 フィラー とを含有する有機膜 を有 し、

該有機膜 中の前記光拡散粒子の含有率 N [ 体積％ ] が 2 5 ~ 5 0 の

範 囲であ り、該有機膜の厚み T [ m が T 1 5 0 / Ν を満足する

、光拡散性転写材料。

前記有機膜の膜厚が 4 以上 1 5 m以下である、請求項 1 に記

載の光拡散性転写材料。

前記支持体が、ポ リエチ レンテ レフタ レ一 卜、ポ リエチ レンナフタ

レ一 卜、ポ リビニル アル コール、及びポ リ塩化 ビニルか ら選ばれる少

な くとも 1 種 か らなる、請求項 1 又 は 2 に記載の光拡散性転写材料。

請求項 1 ~ 3 のいずれか一項 に記載の光拡散性転写材料 における有

機膜 を有する面 を被転写体 に貼 り合せ、加熱温度 6 0 °C 以上の条件下

で前記有機膜 を前記被転写体 に転写 して光拡散層 を前記被転写体上 に

形成する、光拡散層の形成方法。

前記加熱温度が 8 0 °C 以上 1 5 0 °C 以下である、請求項 4 に記載の

光拡散層の形成方法。

前記光拡散性転写材料 と前記被転写体 とを貼 り合わせた状態で、大

気中で電離放射線 を前記有機膜 に照射することによ り前記有機膜 を硬

化する、請求項 4 又 は 5 に記載の光拡散層の形成方法。

前記有機膜 を前記被転写体 に転写 し、前記支持体 を前記有機膜か ら

剥離 した後 に、電離放射線 を前記有機膜 に照射することによ り前記有

機膜 を硬化 させる、請求項 4 又 は 5 に記載の光拡散層の形成方法。

基板、光拡散層、透明電極、有機電界発光層、及び反射電極 をこの

順 に有する有機電界発光装置の製造方法であ って、

前記光拡散層 を請求項 4 ~ 7 のいずれか一項 に記載の形成方法 によ

り形成する工程 を含む、有機電界発光装置の製造方法。

前記基板 を被転写体 と して該基板上 に前記光拡散層 を形成する工程



を有する、請求項 8 に記載の有機電界発光装置の製造方法。

[ 請求項 10] 請求項 8 又 は 9 に記載の製造方法 によ り製造 された有機電界発光装

置。
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