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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
多官能カチオン重合性化合物と、有機化層状珪酸塩と、硬化剤とを含有し、
前記有機化層状珪酸塩は、前記多官能カチオン重合性化合物中に分散し、
前記有機化層状珪酸塩の含有量が、前記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対し
て、２０～２５０重量部である
ことを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物。
【請求項２】
多官能カチオン重合性化合物の分子量が１５０～１０００であることを特徴とする請求項
１記載の有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物。
【請求項３】
有機化層状珪酸塩に用いる層状珪酸塩は、スメクタイト系粘土鉱物であることを特徴とす
る請求項１又は２記載の有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物
。
【請求項４】
トップエミッション方式の有機ＥＬ表示素子に用いられることを特徴とする請求項１、２
又は３記載の有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物
【請求項５】
請求項１、２、３又は４記載の有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂
組成物をシート状に成形してなることを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス表示素
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子封止用硬化性樹脂シート。
【請求項６】
請求項１、２、３若しくは４記載の有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性
樹脂組成物及び／又は請求項５記載の有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化
性樹脂シートを用いて製造されることを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス表示素
子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
本発明は、硬化物の透明性及びバリア性に優れる有機エレクトロルミネッセンス表示素子
封止用硬化性樹脂組成物に関する。また、本発明は、該有機エレクトロルミネッセンス表
示素子封止用硬化性樹脂組成物を用いてなる有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止
用硬化性樹脂シート及び有機エレクトロルミネッセンス表示素子に関する。
【背景技術】
【０００２】
有機エレクトロルミネッセンス（以下、「有機ＥＬ」ともいう）表示素子は、互いに対向
する一対の電極間に有機発光材料層が挟持された積層体構造を有し、この有機発光材料層
に一方の電極から電子が注入されるとともに他方の電極から正孔が注入されることにより
有機発光材料層内で電子と正孔とが結合して発光する。このように有機ＥＬ表示素子は自
己発光を行うことから、バックライトを必要とする液晶表示素子等と比較して視認性がよ
く、薄型化が可能であり、しかも直流低電圧駆動が可能であるという利点を有している。
【０００３】
有機ＥＬ表示素子を構成する有機発光材料層や電極は、水分や酸素等により特性が劣化し
やすいという問題がある。従って、実用的な有機ＥＬ表示素子を得るためには、有機発光
材料層や電極を大気と遮断して長寿命化を図る必要がある。有機発光材料層や電極を大気
と遮断する方法としては、封止剤を用いて有機ＥＬ表示素子を封止することが行われてい
る（例えば、特許文献１）。有機ＥＬ表示素子を封止剤で封止する場合、通常、水分や酸
素等の透過を充分に抑えるため、有機発光材料層を有する積層体上にパッシベーション膜
と呼ばれる無機膜を設け、該無機膜上を封止剤で封止する方法が用いられている。
【０００４】
近年、有機発光材料層から発せられた光を、発光素子を形成した基板面側から取り出すボ
トムエミッション方式の有機ＥＬ表示素子に代わって、有機発光層の上面側から光を取り
出すトップエミッション方式の有機ＥＬ表示素子が注目されている。この方式は、開口率
が高く、低電圧駆動となることから、長寿命化に有利であるという利点がある。このよう
なトップエミッション方式の有機ＥＬ表示素子では、発光層の上面側が透明であることが
必要であることから、発光素子の上面側に透明な封止樹脂を介してガラス等の透明防湿性
基材を積層することにより封止している（例えば、特許文献２）。
しかしながら、このようなトップエミッション方式の有機ＥＬ表示素子では、光の取り出
し方向を遮蔽してしまわないようにするために乾燥剤を配置するスペースがなく、充分な
防湿効果が得られにくく寿命が短くなるという問題があった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００７－１１５６９２号公報
【特許文献２】特開２００１－３５７９７３号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
本発明は、硬化物の透明性及びバリア性に優れる有機エレクトロルミネッセンス表示素子
封止用硬化性樹脂組成物を提供することを目的とする。また、本発明は、該有機エレクト
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ロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物を用いてなる有機エレクトロルミネッ
センス表示素子封止用硬化性樹脂シート及び有機エレクトロルミネッセンス表示素子を提
供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
本発明は、多官能カチオン重合性化合物と、有機化層状珪酸塩と、硬化剤とを含有し、上
記有機化層状珪酸塩は、上記多官能カチオン重合性化合物中に分散し、上記有機化層状珪
酸塩の含有量が、上記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対して、２０～２５０
重量部である有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物である。
以下に本発明を詳述する。
【０００８】
本発明者らは、有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物のバリア性（透湿防止性）を向
上させるため、多官能カチオン重合性化合物に、タルクやシリカ等の無機充填剤を分散さ
せることを試みた。しかしながら、このような無機充填剤を多官能カチオン重合性化合物
に分散させようとすると、増粘により分散が困難で、無機充填剤の凝集物により透明性に
劣るものとなったり、無機充填剤が透明性を得られる程度に分散されたとしても、得られ
る硬化物のバリア性が不充分であったりするという問題があった。
本発明者らは鋭意検討した結果、有機化層状珪酸塩は、ナノメートルサイズの一次粒子に
まで凝集をほとんど生じさせずに多官能カチオン重合性化合物中に高濃度で分散させるこ
とができ、これにより透明な硬化物が得られることを見出した。そこで本発明者らは、該
有機化層状珪酸塩を、含有量が特定の範囲内となるように配合することにより、高い透明
性を保持しながら、優れたバリア性を発現できる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成
物を得ることができることを見出し、本発明を完成させるに至った。
【０００９】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、多官能カチオン重合性化合物を含
有する。
上記多官能カチオン重合性化合物は、１分子中に２個以上のカチオン重合性基を有し、重
合により架橋硬化して強固な接着力を発現する。
【００１０】
上記多官能カチオン重合性化合物の有するカチオン重合性基としては、例えば、エポキシ
基、オキセタニル基、ビニルエーテル基等が挙げられる。なかでも、エポキシ基が好まし
い。
【００１１】
上記多官能カチオン重合性化合物のカチオン重合性基当量の好ましい下限は５０ｇ／ｍｏ
ｌ、好ましい上限は４００ｇ／ｍｏｌである。上記多官能カチオン重合性化合物のカチオ
ン重合性基当量が５０ｇ／ｍｏｌ未満であると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性
樹脂組成物の硬化物が、加熱や変形によってクラックを発生させることがある。上記多官
能カチオン重合性化合物のカチオン重合性基当量が４００ｇ／ｍｏｌを超えると、得られ
る有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物の硬化物がバリア性に劣るものとなることが
ある。上記多官能カチオン重合性化合物のカチオン重合性基当量のより好ましい下限は７
０ｇ／ｍｏｌ、より好ましい上限は３００ｇ／ｍｏｌである。
なお、上記多官能カチオン重合性化合物のカチオン重合性基当量は、多官能カチオン重合
性化合物の重量（ｇ）を多官能カチオン重合性化合物中に含まれるカチオン重合性基のモ
ル数（ｍｏｌ）で除して求められる値である。
【００１２】
上記多官能カチオン重合性化合物の分子量の好ましい下限は１５０、好ましい上限は１０
００である。上記多官能カチオン重合性化合物の分子量が１５０未満であると、アウトガ
ス発生の原因となることがある。上記多官能カチオン重合性化合物の分子量が１０００を
超えると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物の流動接着性が低下するこ
とがある。上記多官能カチオン重合性化合物の分子量のより好ましい下限は２００、より
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好ましい上限は７００、更に好ましい下限は２５０、更に好ましい上限は５５０である。
なお、上記多官能カチオン重合性化合物の分子量は、分子構造が特定される化合物につい
ては、構造式から求められる分子量であるが、重合度の分布が広い化合物及び変性部位が
不特定な化合物については、重量平均分子量を用いて表す場合がある。本明細書において
、上記「重量平均分子量」は、ゲルパーミエーションクロマトグラフィー（ＧＰＣ）で測
定を行い、ポリスチレン換算により求められる値である。ＧＰＣによってポリスチレン換
算による重量平均分子量を測定する際に用いるカラムとしては、例えば、Ｓｈｏｄｅｘ　
ＬＦ－８０４（昭和電工社製）等が挙げられる。
【００１３】
上記多官能カチオン重合性化合物としては、例えば、ビスフェノールＡ骨格、ビスフェノ
ールＦ骨格、水添ビスフェノールＡ骨格、水添ビスフェノールＦ骨格、フェノールノボラ
ック骨格、ビフェニル骨格、水添ビフェニル骨格、ジシクロペンタジエン骨格、ナフタレ
ン骨格、トリアジン骨格等を有するモノマー又はオリゴマーが挙げられる。なかでも、吸
湿や水蒸気の透過率が低減し、得られる有機ＥＬ表示素子の発光の劣化をより抑制するこ
とができることから、水添ビスフェノールＡ骨格、水添ビスフェノールＦ骨格、ジシクロ
ペンタジエン骨格等の脂環骨格を有するモノマー又はオリゴマーが好ましい。また、脂環
骨格とカチオン重合性を兼ね備えた脂環エポキシモノマー又はオリゴマーも好ましい。上
記多官能カチオン重合性化合物として脂環骨格を有するモノマー又はオリゴマーや脂環エ
ポキシモノマー又はオリゴマーを用いることにより、熱や光による硬化性樹脂組成物の着
色が起こりにくく、硬化性樹脂組成物の吸光によるＥＬ発光の損失や色調の変化を小さく
することができる。これらの多官能カチオン重合性化合物は、単独で用いられてもよいし
、２種以上が併用されてもよい。
【００１４】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、有機化層状珪酸塩を含有する。
上記有機化層状珪酸塩を含有することにより、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹
脂組成物が特にバリア性に優れるものとなる。
【００１５】
上記有機化層状珪酸塩は、層状珪酸塩の結晶層間に存在する交換性陽イオンを有機カチオ
ンに置換したものであり、層状珪酸塩を有機オニウム塩で処理（イオン交換）したもので
あることが好ましい。
具体的には、上記有機化層状珪酸塩は、イオン交換容量５０～１３０ミリグラム当量／１
００ｇの層状珪酸塩の交換性陽イオンの５０～９０ミリグラム当量／１００ｇが有機オニ
ウムイオンにより置換された層状珪酸塩であることが好ましい。
【００１６】
上記層状珪酸塩としては、例えば、モンモリロナイト、ヘクトライト、サポナイト、バイ
デライト、スティブンサイト、ノントロナイト等のスメクタイト系粘土鉱物や、膨潤性マ
イカや、バーミキュライトや、ハロイサイト等が挙げられる。なかでも、上記有機化層状
珪酸塩に用いる層状珪酸塩は、スメクタイト系粘土鉱物であることが好ましい。また、膨
潤性の観点から、モンモリロナイト、ヘクトライト、サポナイト、膨潤性マイカ、及び、
バーミキュライトからなる群より選択される少なくとも１種が好適に用いられる。
これらの層状珪酸塩は、単独で用いられてもよいし、２種以上が併用されてもよい。
【００１７】
上記層状珪酸塩のイオン交換容量の好ましい下限は５０ミリグラム当量／１００ｇ、好ま
しい上限は１３０ミリグラム当量／１００ｇである。上記層状珪酸塩のイオン交換容量が
５０ミリグラム当量／１００ｇ未満であると、カチオン交換により層状珪酸塩の結晶層間
にインターカレートされるカチオン性物質の量が少なくなるために、結晶層間が充分に有
機化されないことがある。上記層状珪酸塩のイオン交換容量が１３０ミリグラム当量／１
００ｇを超えると、層状珪酸塩の結晶層間の結合力が強固になりすぎて、結晶薄片が剥離
し難くなることがある。上記層状珪酸塩のイオン交換容量のより好ましい下限は８０ミリ
グラム当量／１００ｇ、より好ましい上限は１２０ミリグラム当量／１００ｇ、更に好ま
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しい下限は１００ミリグラム当量／１００ｇ、更に好ましい上限は１０５ミリグラム当量
／１００ｇである。
なお、上記層状珪酸塩のイオン交換容量は、メチレンブルーの吸着量により測定すること
ができる。上記メチレンブルーの吸着量は、イオン交換する前の状態の層状珪酸塩を秤量
し、１重量％分散液を作製した後、メチレンブルーで滴定を行い、滴定に要するメチレン
ブルー量と、使用した層状珪酸塩の量から算出することができる。
【００１８】
上記有機オニウム塩としては、例えば、４級アンモニウム塩、４級ホスホニウム塩、イミ
ダゾリウム塩等が挙げられる。なかでも、着色を可能な限り抑制する観点から、４級アン
モニウム塩が好ましい。上記有機オニウム塩は、単独で用いられてもよいし、２種以上が
併用されてもよい。
【００１９】
上記４級アンモニウム塩としては、例えば、ラウリルトリメチルアンモニウム塩、ステア
リルトリメチルアンモニウム塩等のトリメチルアルキルアンモニウム塩や、トリエチルア
ルキルアンモニウム塩や、トリブチルアルキルアンモニウム塩や、トリオクチルメチルア
ンモニウム塩等のトリオクチルアルキルアンモニウム塩や、ジステアリルジメチルアンモ
ニウム塩、ジ硬化牛脂ジメチルアンモニウム塩等のジメチルジアルキルアンモニウム塩や
、ジブチルジアルキルアンモニウム塩や、トリアルキルメチルアンモニウム塩や、トリア
ルキルエチルアンモニウム塩や、トリアルキルブチルアンモニウム塩や、メチルベンジル
ジアルキルアンモニウム塩、ジステアリルジベンジルアンモニウム塩等のジベンジルジア
ルキルアンモニウム塩、トリメチルフェニルアンモニウム塩等の芳香環を有する４級アン
モニウム塩や、ポリエチレングリコール鎖を２つ有するジアルキル４級アンモニウム塩や
、ポリプロピレングリコール鎖を２つ有するジアルキル４級アンモニウム塩や、Ｎ－ポリ
オキシエチレン－Ｎ－ラウリル－Ｎ，Ｎ－ジメチルアンモニウム塩等のポリエチレングリ
コール鎖を１つ有するトリアルキル４級アンモニウム塩や、ポリプロピレングリコール鎖
を１つ有するトリアルキル４級アンモニウム塩等が挙げられる。なかでも、層状珪酸塩の
分散性向上の観点から、ラウリルトリメチルアンモニウム塩、ステアリルトリメチルアン
モニウム塩、トリオクチルメチルアンモニウム塩、ジステアリルジメチルアンモニウム塩
、ジ硬化牛脂ジメチルアンモニウム塩、ジステアリルジベンジルアンモニウム塩、Ｎ－ポ
リオキシエチレン－Ｎ－ラウリル－Ｎ，Ｎ－ジメチルアンモニウム塩がより好ましい。こ
れらの４級アンモニウム塩は、単独で用いられてもよいし、２種以上が併用されてもよい
。
【００２０】
上記４級ホスホニウム塩としては、例えば、ドデシルトリフェニルホスホニウム塩、メチ
ルトリフェニルホスホニウム塩、ラウリルトリメチルホスホニウム塩、ステアリルトリメ
チルホスホニウム塩、トリオクチルホスホニウム塩、ジステアリルジメチルホスホニウム
塩、ジステアリルジベンジルホスホニウム塩等が挙げられる。
【００２１】
上記イミダゾリウム塩としては、例えば、ジメチルブチルイミダゾリウム塩、ジメチルオ
クチルイミダゾリウム塩、ジメチルデシルイミダゾリウム塩、ジメチルドデシルイミダゾ
リウム塩、ジメチルヘキサデシルイミダゾリウム塩等が挙げられる。
【００２２】
上記ホスホニウム塩及び上記イミダゾリウム塩は、それぞれ単独で用いられてもよいし、
１種のみが４級アンモニウム塩と併用されてもよいし、２種以上が４級アンモニウム塩と
併用されてもよい。
【００２３】
上述したように、上記有機化層状珪酸塩は、上記層状珪酸塩中の交換性陽イオンの５０～
９０ミリグラム当量／１００ｇが有機オニウムイオンにより置換されたものであることが
好ましい。即ち、交換性陽イオンに対する有機オニウムイオンの置換率が５０～９０％に
調整されていることが好ましい。上記交換性陽イオンに対する有機オニウムイオンの置換
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率が５０％未満であると、有機化層状珪酸塩の分散性が低下して、得られる有機ＥＬ表示
素子封止用硬化性樹脂組成物の透明性が悪化することがある。上記交換性陽イオンに対す
る有機オニウムイオンの置換率が９０％を超えると、溶媒を除去する乾燥工程等で有機Ｅ
Ｌ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を加熱した場合に有機オニウムイオンの熱分解が起こ
りやすくなり、着色が生じることがある。
なお、上記交換性陽イオンに対する有機オニウムイオンの置換率は、上記有機オニウム塩
の使用量を調整すること等により、任意の割合に調整することができる。
上記有機化層状珪酸塩中の有機オニウムイオンの置換率は、有機元素分析装置を使用して
測定することができる。上記有機元素分析装置による測定は、有機化層状珪酸塩を純酸素
中で燃焼し、有機物の構成元素であるＣ、Ｈ、Ｎの燃焼により発生するＣＯ２、Ｈ２Ｏ、
Ｎ２ガスを検出定量する既知の方法により行われる。
【００２４】
上記層状珪酸塩を上記有機オニウム塩で処理（イオン交換）する方法としては、例えば、
上記層状珪酸塩が分散した水中に、上記有機オニウム塩を添加する方法等が挙げられる。
【００２５】
上記有機化層状珪酸塩は、シランカップリング剤で処理されていることが好ましい。有機
化層状珪酸塩をシランカップリング剤で処理することにより、上記多官能カチオン重合性
化合物との相溶性が向上し、上記有機化層状珪酸塩を多量に配合した場合でも有機化層状
珪酸塩同士の凝集を抑制することができる。その結果、得られる有機ＥＬ表示素子封止用
硬化性樹脂組成物に、良好な透明性を維持した状態で、優れたバリア性を付与することが
可能となる。
【００２６】
上記シランカップリング剤としては、例えば、Ｎ－フェニル－３－アミノプロピルトリメ
トキシシラン、３－アミノプロピルトリメトキシシラン、３－アミノプロピルトリエトシ
シシラン、３－（２－アミノエチル）アミノプロピルトリメトキシシラン、３－（２－ア
ミノエチル）アミノプロピルメチルジメトキシシラン、３－（２－アミノエチル）アミノ
プロピルトリエトキシシラン等のアミノシランや、ビニルトリメトキシシラン、ビニルト
リエトキシシラン、ビニルトリアセトキシシラン等のビニルシランや、３－メタクリロキ
シプロピルトリメトキシシラン、３－メタクリロキシプロピルメチルジメトキシシラン等
のメタクリルシランや、３－メルカプトプロピルトリメトキシシラン、３－メルカプトプ
ロピルメチルジメトシシシラン、３－メルカプトプロピルエトキシシラン等のメルカプト
シランや、３－グルシドキシプロピルトリメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルメ
チルジメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルトリエトキシシラン、３－グリシドキ
シプロピルメチルジエトキシシラン等のエポキシシランや、３－ウレイドプロピルトリエ
トキシシラン等のウレイドシランや、３－イソシアネートプロピルトリメトキシシラン、
３－イソシアネートプロピルトリエトキシシラン等のイソシアネートシランや、メチルト
リメトキシシラン、ジメチルジメトキシシラン、トリメチルメトキシシラン、エチルトリ
メトキシシラン、ｎ－プロピルトリメトキシシラン、イソプロピルジメトキシシラン、イ
ソブチルトリメトキシシラン、シクロヘキシルメチルジメトキシシラン等のアルキルシラ
ンや、フェニルトリメトキシシラン等が挙げられる。なかでも、上記多官能カチオン重合
性化合物との相溶性を向上させる効果に優れることから、アミノシランが好ましい。
【００２７】
上記有機化層状珪酸塩をシランカップリング剤で処理する方法としては、例えば、上記有
機化層状珪酸塩が分散している溶液中で処理する湿式法、上記有機化層状珪酸塩を粉体の
まま直接処理する乾式法、上記有機化層状珪酸塩が樹脂中に分散している樹脂組成物中で
処理するインテグラルブレンド法等が挙げられる。なかでも、シランカップリング剤によ
る有機化層状珪酸塩の凝集を抑制する観点から、有機化層状珪酸塩がよく分散している状
態で処理できる湿式法が好ましい。上記湿式法を行う場合、シランカップリング剤で処理
した後、有機化層状珪酸塩を溶液から単離することなく、溶液に分散したまま上記多官能
カチオン重合性化合物中に配合することが好ましい。
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【００２８】
上記シランカップリング剤の使用量は、上記有機化層状珪酸塩１００重量部に対して、好
ましい下限が０．５重量部、好ましい上限が１０重量部である。上記シランカップリング
剤の使用量が０．５重量部以上であることにより、上記有機化層状珪酸塩と上記多官能カ
チオン重合性化合物との相溶性が向上し、有機化層状珪酸塩同士の凝集抑制できる。上記
シランカップリング剤の使用量が１０重量部以下であることにより、シランカップリング
剤による有機化層状珪酸塩同士の結合が起こり難くなる。上記シランカップリング剤の使
用量のより好ましい下限は１重量部、より好ましい上限は５重量部である。
【００２９】
上記有機化層状珪酸塩の平均一次粒子径の好ましい下限は１０ｎｍ、好ましい上限は２０
０ｎｍである。上記有機化層状珪酸塩の平均一次粒子径が１０ｎｍ未満であると、バリア
性が低下することがある。上記有機化層状珪酸塩の平均一次粒子径が２００ｎｍを超える
と、透明性が損なわれることがある。上記有機化層状珪酸塩の平均一次粒子径のより好ま
しい下限は２０ｎｍ、より好ましい上限は１００ｎｍである。
なお、上記有機化層状珪酸塩の平均一次粒子径は、動的光散乱式粒子径測定装置（大塚電
子社製、「ＥＬＳＺ－１０００Ｓ」）等を用いて測定することができる。
【００３０】
上記有機化層状珪酸塩の含有量は、上記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対し
て、下限が２０重量部、上限が２５０重量部である。上記有機化層状珪酸塩の含有量が２
０重量部未満であると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物の硬化物がバ
リア性に劣るものとなる。上記有機化層状珪酸塩の含有量が２５０重量部を超えると、得
られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物の透明性が悪化する。上記有機化層状珪
酸塩の含有量の好ましい下限は３０重量部、好ましい上限は２００重量部、より好ましい
下限は５０重量部、より好ましい上限は１５０重量部である。
また、上述したように、上記有機化層状珪酸塩がシランカップリング剤で処理されている
場合、上記多官能カチオン重合性化合物中に多量に配合した場合でも有機化層状珪酸塩同
士の凝集が起こり難くなるため、より多くの有機化層状珪酸塩を配合することが可能とな
る。この場合の、上記有機化層状珪酸塩の含有量は、上記多官能カチオン重合性化合物１
００重量部に対して、好ましい下限が１００重量部、好ましい上限が２２０重量部である
。シランカップリング剤で処理された上記有機化層状珪酸塩の配合量がこの範囲であるこ
とにより、良好な透明性を維持した状態で、バリア性をより向上させることができる。上
記有機化層状珪酸塩の含有量のより好ましい下限は１３０重量部である。
【００３１】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を製造する方法としては、上記多官能
カチオン重合性化合物を含む溶液と、上記有機化層状珪酸塩を分散媒に分散させた分散液
とを混合して、上記有機化層状珪酸塩を上記多官能カチオン重合性化合物中に分散させる
方法が好ましく用いられる。ここで、透明性及びバリア性の観点から、上記有機化層状珪
酸塩は、上記多官能カチオン重合性化合物中に高度に分散していることが好ましい。ここ
で、上記「高度に」とは、電子顕微鏡観察によりクレイの凝集がなく、層間剥離及び分散
が確認できる状態のことを言う。
【００３２】
上記多官能カチオン重合性化合物を含む溶液に用いられる溶媒、及び、上記有機化層状珪
酸塩を分散媒に分散させた分散液に用いられる分散媒（以下、併せて、単に「溶剤」とも
いう）としては、例えば、ベンゼン、トルエン、キシレン等の芳香族類や、メタノール、
エタノール、イソプロピルアルコール等のアルコール類や、Ｎ－Ｎ’－ジメチルホルムア
ミド、Ｎ－Ｎ’－ジメチルアセトアミド、Ｎ－メチル－２－ピロリドン等のアミド類や、
γ－ブチロラクトン、γ－バレロラクトン、δ－バレロラクトン等のラクトン類や、エチ
レンカーボネート、プロピレンカーボネート等のカーボネート類や、モノグライム、ジグ
ライム、トリグライム等のグライム類や、ジメチルスルホキシド等の非プロトン性極性溶
媒類等が挙げられる。
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なかでも、除去の容易性の観点から、比較的沸点が低く、揮発性の高い溶剤が好ましく、
ベンゼン、トルエン、キシレン等の芳香族類がより好ましく、トルエンが更に好ましい。
【００３３】
上記多官能カチオン重合性化合物又は上記多官能カチオン重合性化合物を含む溶液と、上
記有機化層状珪酸塩を分散媒に分散させた分散液とを混合して本発明の有機ＥＬ表示素子
封止用硬化性樹脂組成物を製造した場合、得られた有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組
成物を用いて有機ＥＬ表示素子を封止する際には、乾燥等により溶剤を除去する必要があ
る。
上記溶剤を除去する方法として、有機ＥＬ表示素子上に該溶剤を含む有機ＥＬ表示素子封
止用硬化性樹脂組成物を直接塗布してから乾燥させる方法を用いると、有機ＥＬ表示素子
が溶剤との接触や乾燥時の加熱により劣化する場合がある。
そのため、上記溶剤を除去する方法としては、溶剤を含む有機ＥＬ表示素子封止用硬化性
樹脂組成物を、ガラスやガスバリアフィルムのような透明防湿性基材上に塗布してから乾
燥させる方法が好ましく用いられる。乾燥させて上記溶剤を除去した後、有機ＥＬ表示素
子封止用硬化性樹脂組成物を介して、有機発光材料層を有する積層体を形成した基板（以
下、「有機ＥＬ表示素子基板」ともいう）と、透明防湿性基材とを貼り合わせ、有機ＥＬ
表示素子封止用硬化性樹脂組成物を硬化させることにより有機ＥＬ表示素子の封止を行う
ことができる。
また、上記溶剤を除去する方法としては、離型処理を施したＰＥＴ（ポリエチレンテレフ
タレート）フィルムのような支持体上に、溶剤を含む有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂
組成物を塗布してから乾燥させる方法も好ましく用いられる。乾燥させて上記溶剤を除去
した後、上記支持体上に塗布し、乾燥させた有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を
、有機ＥＬ表示素子基板上、又は、ガラス等の透明防湿性基材上にラミネートして転写し
た後、有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を介して有機ＥＬ表示素子基板と透明防
湿性基材とを貼り合わせ、有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を硬化させることに
より有機ＥＬ表示素子の封止を行うことができる。
【００３４】
溶剤を含む有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を乾燥させる方法としては、例えば
、熱風、赤外線、遠赤外線、輻射、電気ヒーター等により加熱乾燥を行う方法や、減圧下
において乾燥を行う方法等が挙げられる。溶剤を含む有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂
組成物を乾燥させる際、有機ＥＬ表示素子の劣化を防止する観点から、１２０℃以下で乾
燥を行うことが好ましく、１００℃以下で乾燥を行うことがより好ましい。
【００３５】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、硬化剤を含有する。
上記硬化剤としては、熱硬化剤及び／又はカチオン重合開始剤を用いることができる。
【００３６】
上記熱硬化剤は、加熱により上記多官能カチオン重合性化合物の硬化を開始させるととも
に、硬化を促進させる機能を有する。
【００３７】
上記熱硬化剤としては、例えば、ヒドラジド化合物、イミダゾール誘導体、２級アミン化
合物、３級アミン化合物、酸無水物、ジシアンジアミド、グアニジン誘導体、変性脂肪族
ポリアミン、各種アミンとエポキシ樹脂との付加生成物等が挙げられる。
これらの熱硬化剤は、単独で用いられてもよいし、２種類以上が併用されてもよい。
【００３８】
上記ヒドラジド化合物としては、例えば、１，３－ビス（ヒドラジノカルボノエチル－５
－イソプロピルヒダントイン）等が挙げられる。
上記イミダゾール誘導体としては、例えば、２－メチルイミダゾール、２－ウンデシルイ
ミダゾール、２－ヘプタデシルイミダゾール、１，２－ジメチルイミダゾール、２－エチ
ル－４－メチルイミダゾール、２－フェニルイミダゾール、２－フェニル－４－メチルイ
ミダゾール、１－ベンジル－２－メチルイミダゾール、１－ベンジル－２－フェニルイミ
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ダゾール、１－シアノエチル－２－メチルイミダゾール、１－シアノエチル－２－エチル
－４－メチルイミダゾール、２，３－ジヒドロ－１Ｈ－ピロロ［１，２－ａ］ベンズイミ
ダゾール等のイミダゾール化合物や、２－メチルイミダゾリン、２－フェニルイミダゾリ
ン等のイミダゾリン類や、１－シアノエチル－２－ウンデシルイミダゾリウムトリメリテ
ート、エポキシ－イミダゾールアダクト等のイミダゾール誘導体が挙げられる。
上記２級アミン化合物としては、例えば、ピペリジン等が挙げられる。
上記３級アミン化合物としては、例えば、Ｎ，Ｎ－ジメチルピペラジン、トリエチレンジ
アミン、ベンジルジメチルアミン、２－（ジメチルアミノメチル）フェノール、２，４，
６－トリス（ジメチルアミノメチル）フェノール等が挙げられる。
上記酸無水物としては、例えば、テトラヒドロ無水フタル酸、メチルテトラヒドロ無水フ
タル酸、メチルナジック酸無水物、メチルヘキサヒドロ無水フタル酸、水素化メチルナジ
ック酸無水物、エチレングリコール－ビス（アンヒドロトリメリテート）等が挙げられる
。なかでも、二重結合を含まない脂環式の酸無水物が好ましい。
【００３９】
上記熱硬化剤の分子量の好ましい下限は８０、好ましい上限は８００である。上記熱硬化
剤の分子量が８０未満であると、揮発性が高くなってアウトガスが発生することがある。
上記熱硬化剤の分子量が８００を超えると、有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を
素子に熱圧着する際の流動性が低下したり、組成物中での拡散性が低下し、充分な硬化性
が得られなかったりすることがある。上記熱硬化剤の分子量のより好ましい下限は１００
、より好ましい上限は５００、更に好ましい下限は１２０、更に好ましい上限は２５０で
ある。
【００４０】
上記カチオン重合開始剤としては、熱によって硬化反応を開始する熱カチオン重合開始剤
や光によって硬化反応を開始する光カチオン重合開始剤を用いることができる。
【００４１】
上記熱カチオン重合開始剤としては、例えば、スルホニウム塩、ホスホニウム塩、４級ア
ンモニウム塩、ジアゾニウム塩、ヨードニウム塩等が挙げられる。なかでも、スルホニウ
ム塩が好ましい。
上記熱カチオン重合開始剤における対アニオンとしては、例えば、ＢＦ４

－、ＡｓＦ６
－

、ＳｂＦ６
－、ＰＦ６

－、Ｂ（Ｃ６Ｆ５）４－等が挙げられる。
上記スルホニウム塩としては、例えば、トリフェニルスルホニウム四フッ化ホウ素、トリ
フェニルスルホニウム六フッ化アンチモン、トリフェニルスルホニウム六フッ化ヒ素、ト
リ（４－メトキシフェニル）スルホニウム六フッ化ヒ素、ジフェニル（４－フェニルチオ
フェニル）スルホニウム六フッ化ヒ素等が挙げられる。
上記ホスホニウム塩としては、例えば、エチルトリフェニルホスホニウム六フッ化アンチ
モン、テトラブチルホスホニウム六フッ化アンチモン等が挙げられる。
上記４級アンモニウム塩としては、例えば、Ｎ，Ｎ－ジメチル－Ｎ－ベンジルアニリニウ
ム六フッ化アンチモン、Ｎ，Ｎ－ジエチル－Ｎ－ベンジルアニリニウム四フッ化ホウ素、
Ｎ，Ｎ－ジメチル－Ｎ－ベンジルピリジニウム六フッ化アンチモン、Ｎ，Ｎ－ジエチル－
Ｎ－ベンジルピリジニウムトリフルオロメタンスルホン酸、Ｎ，Ｎ－ジメチル－Ｎ－（４
－メトキシベンジル）ピリジニウム六フッ化アンチモン、Ｎ，Ｎ－ジエチル－Ｎ－（４－
メトキシベンジル）ピリジニウム六フッ化アンチモン、Ｎ，Ｎ－ジエチル－Ｎ－（４－メ
トキシベンジル）トルイジニウム六フッ化アンチモン、Ｎ，Ｎ－ジメチル－Ｎ－（４－メ
トキシベンジル）トルイジニウム六フッ化アンチモン等が挙げられる。
【００４２】
上記熱カチオン重合開始剤のうち市販されているものとしては、例えば、アデカオプトン
ＣＰ－６６、アデカオプトンＣＰ－７７（いずれもＡＤＥＫＡ社製）や、熱活性だけでな
く光活性も有している熱カチオン重合開始剤である、サンエイドＳＩ－６０、サンエイド
ＳＩ－８０、サンエイドＳＩ－１００、サンエイドＳＩ－１１０、サンエイドＳＩ－１８
０（いずれも三新化学工業社製）等が挙げられる。
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【００４３】
上記光カチオン重合開始剤としては、光照射によりプロトン酸又はルイス酸を発生するも
のであれば特に限定されず、イオン性光酸発生型であってもよいし、非イオン性光酸発生
型であってもよい。
なかでも、得られる有機エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物が、
ＮｉメッキＣｕガラスや無アルカリガラス等の基材に対する接着性に特に優れたものとな
ることから、アンチモン錯体、６フッ化リンイオンを有する塩、又は、下記式（１）で表
される塩が好ましい。
【００４４】
【化１】

【００４５】
式（１）中、ｎは１～１２の整数を表し、ｍは１～５の整数を表し、Ｒｆは、アルキル基
の全部又は一部の水素がフッ素に置換されてなるフルオロアルキル基を表す。
【００４６】
上記アンチモン錯体は特に限定されないが、スルホニウム塩であることが好ましい。
上記アンチモン錯体であるスルホニウム塩としては、具体的には例えば、テトラフェニル
（ジフェニルスルフィド－４，４’－ジイル）ビススルホニウム・ジ（六フッ化アンチモ
ン）、テトラ（４－メトキトフェニル）［ジフェニルスルフィド－４，４’－ジイル］ビ
ススルホニウム・ジ（六フッ化アンチモン）、ジフェニル（４－フェニルチオフェニル）
スルホニウム・六フッ化アンチモン、ジ（４－メトキシフェニル）［４－フェニルチオフ
ェニル］スルホニウム・六フッ化アンチモン等が挙げられる。
上記アンチモン錯体のうち市販されているものとしては、例えば、アデカオプトマーＳＰ
１７０（ＡＤＥＫＡ社製）等が挙げられる。
【００４７】
上記６フッ化リンイオンを有する塩としては、例えば、ジフェニルヨードニウムヘキサフ
ロロホスフェート、トリフェニルスルホニウムヘキサフロロホスフェート等が挙げられる
。上記６フッ化リンイオンを有する塩のうち市販されているものとしては、例えば、ＷＰ
Ｉ－１１３（和光純薬工業社製）、ＣＰＩ－１００Ｐ（サンアプロ社製）等が挙げられる
。
【００４８】
上記式（１）で表される塩のうち市販されているものとしては、例えば、ＣＰＩ－２００
Ｋ、ＣＰＩ－２１０Ｓ（いずれもサンアプロ社製）等が挙げられる。
【００４９】
上記硬化剤の含有量は、上記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対して、好まし
い下限が０．１重量部、好ましい上限が１０重量部である。上記硬化剤の含有量が０．１
重量部未満であると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を充分に硬化さ
せることができないことがある。上記硬化剤の含有量が１０重量部を超えると、得られる
有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物が着色したり、保存安定性に劣るものとなった
りすることがある。上記硬化剤の含有量のより好ましい下限は０．５重量部、より好まし
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なお、上記硬化剤として上記酸無水物を用いる場合、上記酸無水物の配合量は、上記多官
能カチオン重合性化合物１００重量部に対して、好ましい下限が５０重量部、好ましい上
限が１５０重量部である。
【００５０】
上記硬化剤として上記酸無水物を用いる場合、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹
脂組成物は、硬化促進剤を含有してもよい。
上記硬化促進剤としては、例えば、４級アンモニウム塩、４級スルホニウム塩、ＤＢＵ脂
肪酸塩、各種金属塩、イミダゾール、３級アミン等が挙げられる。
上記４級アンモニウム塩としては、例えば、テトラメチルアンモニウムブロマイド、テト
ラブチルアンモニウムブロマイド等が挙げられる。
上記４級スルホニウム塩としては、例えば、テトラフェニルホスホニウムブロマイド、テ
トラブチルホスホニウムブロマイド等が挙げられる。
上記ＤＢＵ脂肪酸塩としては、例えば、ジアザビシクロウンデセンの２－エチルヘキサン
酸塩等が挙げられる。
上記金属塩としては、例えば、オクチル酸亜鉛、オクチル酸スズ等が挙げられる。
上記イミダゾールとしては、例えば、１－ベンジル－２－メチルイミダゾール、１－ベン
ジル－２－フェニルイミダゾール、２－エチル－４－メチルイミダゾール等が挙げられる
。
上記３級アミンとしては、例えば、トリス（ジメチルアミノメチルフェノール、ベンジル
ジメチルアミン等が挙げられる。
【００５１】
上記硬化促進剤の含有量は、上記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対して、好
ましい上限が１０重量部である。上記硬化促進剤を１０重量部以下の含有量となるように
添加することにより、上記硬化剤として上記酸無水物を用いる場合の硬化温度を適切に調
整することができる。
【００５２】
また、上記硬化剤として上記光カチオン重合開始剤を用いる場合、下記式（２）で表され
るベンゾフェノン誘導体からなる増感剤を含有することが好ましい。上記増感剤は、上記
光カチオン重合開始剤の重合開始効率をより向上させて、本発明の有機ＥＬ表示素子封止
用硬化性樹脂組成物の硬化反応を適度に促進させる役割を有する。
【００５３】
【化２】

【００５４】
式（２）中、Ｒ１及びＲ２は、水素、下記式（３－１）で表される置換基、又は、下記式
（３－２）で表される置換基を表す。上記Ｒ１及びＲ２は互いに同一であってもよいし、
異なっていてもよい。
【００５５】
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【化３】

【００５６】
式（３－１）、（３－２）中、Ｒ３は、水素、炭素数１～２０の直鎖状又は分枝状のアル
キル基、炭素数１～２０のアルコキシル基、ハロゲン原子、水酸基、カルボキシル基、又
は、炭素数１～２０のカルボン酸アルキルエステル基を表す。
【００５７】
上記式（２）で表されるベンゾフェノン誘導体としては、具体的には例えば、ベンゾフェ
ノン、２，４－ジクロロベンゾフェノン、ｏ－ベンゾイル安息香酸メチル、４，４’－ビ
ス（ジメチルアミノ）ベンゾフェノン、４－ベンゾイル－４’－メチルジフェニルサルフ
ァイド等が挙げられる。
【００５８】
上記増感剤の含有量は、上記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対して、好まし
い下限が０．０５重量部、好ましい上限が３重量部である。上記増感剤の含有量が０．０
５重量部未満であると、増感効果が充分に得られないことがある。上記増感剤の含有量が
３重量部を超えると、吸収が大きくなりすぎて深部まで光が伝わらないことがある。上記
増感剤の含有量のより好ましい下限は０．１重量部、より好ましい上限は１重量部である
。
【００５９】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、硬化遅延剤を含有してもよい。上
記硬化遅延剤を含有することにより、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物
のポットライフを長くすることができる。
【００６０】
上記硬化遅延剤としては、例えば、ベンジルアミン、グリシジルアミン等のアミン類やポ
リエーテル化合物等が挙げられる。
上記ポリエーテル化合物としては、例えば、ポリエチレングリコール、ポリプロピレング
リコール、ポリテトラメチレングリコール、クラウンエーテル化合物等が挙げられる。
【００６１】
上記硬化遅延剤の含有量は、多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対して、好まし
い下限が０．０５重量部、好ましい上限が５．０重量部である。上記硬化遅延剤の含有量
が０．０５重量部未満であると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物に遅
延効果を充分に付与できないことがある。上記硬化遅延剤の含有量が５．０重量部を超え
ると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を硬化させる際にアウトガスが
多量に発生することがある。上記硬化遅延剤の含有量のより好ましい下限は０．１重量部
、より好ましい上限は３．０重量部である。
【００６２】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、シランカップリング剤を含有する
ことが好ましい。上記シランカップリング剤は、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性
樹脂組成物と被着体との接着性を向上させる役割を有する。
【００６３】
上記シランカップリング剤は、カチオン重合性基を有することが好ましい。
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上記シランカップリング剤が有することが好ましいカチオン重合性基としては、例えば、
エポキシ基、オキセタニル基等が挙げられる。
上記カチオン重合性基を有するシランカップリング剤としては、例えば、３－グリシドキ
シプロピルトリメトキシシラン、３－グリシドキシプロピルメチルジメトキシシラン、２
－（３，４－エポキシシクロヘキシル）エチルトリメトキシシラン、３－エチル－［（ト
リエトキシシリルプロポキシ）メチル］オキセタン等が挙げられる。なかでも、上記多官
能カチオン重合性化合物との相溶性や安定性の観点から、３－グリシドキシプロピルトリ
メトキシシランが好ましい。これらのシランカップリング剤は、単独で用いられてもよい
し、２種以上が併用されてもよい。
【００６４】
上記シランカップリング剤の含有量は、上記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に
対して、好ましい下限が０．１重量部、好ましい上限が５重量部である。上記シランカッ
プリング剤の含有量が０．１重量部未満であると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化
性樹脂組成物の接着性を向上させる効果が充分に発揮されないことがある。上記シランカ
ップリング剤の含有量が５重量部を超えると、得られる有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹
脂組成物の硬化物が、架橋密度の低下によりバリア性に劣るものとなったり、余剰のシラ
ンカップリング剤がブリードアウトしたりすることがある。上記シランカップリング剤の
含有量のより好ましい下限は０．３重量部、より好ましい上限は２重量部である。
【００６５】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、界面活性剤を含有してもよい。上
記界面活性剤を含有することにより、後述する本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹
脂組成物をシート状に成形する際の塗布後の平坦性を更に向上させることができる。
上記界面活性剤は、消泡剤等の機能を有していてもよい。
【００６６】
上記界面活性剤としては、例えば、フッ素系、シリコーン系、アクリル系等のものが挙げ
られる。なかでも、フッ素系界面活性剤、シリコーン系界面活性剤が好ましく、フッ素系
界面活性剤がより好ましい。
【００６７】
上記フッ素系界面活性剤としては、末端、主鎖及び側鎖の少なくともいずれかの部位にフ
ルオロアルキル基又はフルオロアルキレン基を有する化合物を好適に用いることができ、
具体的には例えば、１，１，２，２－テトラフロロオクチル（１，１，２，２－テトラフ
ロロプロピル）エーテル、１，１，２，２－テトラフロロオクチルヘキシルエーテル、オ
クタエチレングリコールジ（１，１，２，２－テトラフロロブチル）エーテル、ヘキサエ
チレングリコール（１，１，２，２，３，３－ヘキサフロロペンチル）エーテル、オクタ
プロピレングリコールジ（１，１，２，２－テトラフロロブチル）エーテル、ヘキサプロ
ピレングリコールジ（１，１，２，２，３，３－ヘキサフロロペンチル）エーテル、パー
フロロドデシルスルホン酸ナトリウム、１，１，２，２，８，８，９，９，１０，１０－
デカフロロドデカン、１，１，２，２，３，３－ヘキサフロロデカン、フルオロアルキル
ベンゼンスルホン酸ナトリウム、フルオロアルキルホスホン酸ナトリウム、フルオロアル
キルカルボン酸ナトリウム、フルオロアルキルポリオキシエチレンエーテル、ジグリセリ
ンテトラキス（フルオロアルキルポリオキシエチレンエーテル）、フルオロアルキルアン
モニウムヨージド、フルオロアルキルベタイン、フルオロアルキルポリオキシエチレンエ
ーテル、パーフルオロアルキルポリオキシエタノール、パーフルオロアルキルアルコキシ
レート、フッ素系アルキルエステル等が挙げられる。
【００６８】
また、上記フッ素系界面活性剤のうち市販されているものとしては、例えば、ＢＭ－１０
００、ＢＭ－１１００（以上、ＢＭ　ＨＥＭＩＥ社製）、メガファックＦ１４２Ｄ、メガ
ファックＦ１７２、メガファックＦ１７３、メガファックＦ１８３、メガファックＦ１７
８、メガファックＦ１９１、メガファックＦ４７１、メガファックＦ４７６（以上、ＤＩ
Ｃ社製）、フロラードＦＣ１７０Ｃ、ＦＣ－１７１、ＦＣ－４３０、ＦＣ－４３１（以上
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、住友スリーエム社製）、サーフロンＳ－１１２、サーフロンＳ－１１３、サーフロンＳ
－１３１、サーフロンＳ－１４１、サーフロンＳ－１４５、サーフロンＳ－３８２、サー
フロンＳＣ－１０１、サーフロンＳＣ－１０２、サーフロンＳＣ－１０３、サーフロンＳ
Ｃ－１０４、サーフロンＳＣ－１０５、サーフロンＳＣ－１０６（以上、旭硝子社製）、
エフトップＥＦ３０１、エフトップＥＦ３０３、エフトップＥＦ３５２（以上、三菱マテ
リアル電子化成社製）、フタージェントＦＴ－１００、フタージェントＦＴ－１１０、フ
タージェントＦＴ－１４０Ａ、フタージェントＦＴ－１５０、フタージェントＦＴ－２５
０、フタージェントＦＴ－２５１、フタージェントＦＴＸ－２５１、フタージェントＦＴ
Ｘ－２１８、フタージェントＦＴ－３００、フタージェントＦＴ－３１０、フタージェン
トＦＴ－４００Ｓ（以上、ネオス社製）等が挙げられる。
【００６９】
また、上記シリコーン系界面活性剤としては、ポリエーテル変性ポリジメチルシロキサン
、ポリエステル変性ポリジメチルシロキサンが好ましく、ポリエーテル変性ポリジメチル
シロキサンがより好ましい。
【００７０】
上記シリコーン系界面活性剤のうち市販されているものとしては、例えば、ＢＹＫ－３５
４、ＢＹＫ－３００、ＢＹＫ－３０２、ＢＹＫ－３０６、ＢＹＫ－３０７、ＢＹＫ－３１
０、ＢＹＫ－３１３、ＢＹＫ－３１５、ＢＹＫ－３２０、ＢＹＫ－３２２、ＢＹＫ－３２
３、ＢＹＫ－３２５、ＢＹＫ－３３０、ＢＹＫ－３３１、ＢＹＫ－３３３、ＢＹＫ－３４
２、ＢＹＫ－３４５、ＢＹＫ－３４６、ＢＹＫ－３４７、ＢＹＫ－３４８、ＢＹＫ－３４
９、ＢＹＫ－３７０、ＢＹＫ－３７８、ＢＹＫ－３４５５（いずれもビックケミー・ジャ
パン社製）、サーフロンＳ－６１１（ＡＧＣセイミケミカル社製）、トーレシリコーンＤ
Ｃ３ＰＡ、トーレシリコーンＤＣ７ＰＡ、トーレシリコーンＳＨ１１ＰＡ、トーレシリコ
ーンＳＨ２１ＰＡ、トーレシリコーンＳＨ２８ＰＡ、トーレシリコーンＳＨ２９ＰＡ、ト
ーレシリコーンＳＨ３０ＰＡ、トーレシリコーンＳＨ－１９０、トーレシリコーンＳＨ－
１９３、トーレシリコーンＳＺ－６０３２、トーレシリコーンＳＦ－８４２８、トーレシ
リコーンＤＣ－５７、トーレシリコーンＤＣ－１９０（以上、東レ・ダウコーニング・シ
リコーン社製）、ＴＳＦ－４４４０、ＴＳＦ－４３００、ＴＳＦ－４４４５、ＴＳＦ－４
４４６、ＴＳＦ－４４６０、ＴＳＦ－４４５２（以上、モメンティブ・パフォーマンス・
マテリアルズ・ジャパン社製）等が挙げられる。
【００７１】
また、上記界面活性剤としては、例えば、ポリオキシエチレンラウリルエーテル、ポリオ
キシエチレンステアリルエーテル、ポリオキシエチレンオレイルエーテル等のポリオキシ
エチレンアルキルエーテル類や、ポリオキシエチレンｎ－オクチルフェニルエーテル、ポ
リオキシエチレンｎ－ノニルフェニルエーテル等のポリオキシエチレンアリールエーテル
類や、ポリオキシエチレンジラウレート、ポリオキシエチレンジステアレート等のポリオ
キシエチレンジアルキルエステル類等を用いることもできる。
【００７２】
上記界面活性剤は、単独で用いられてもよいし、２種以上が組み合わされて用いられても
よい。
上記界面活性剤の含有量は、上記多官能カチオン重合性化合物１００重量部に対して、好
ましい下限が０．０１重量部、好ましい上限が５重量部である。上記界面活性剤の含有量
が０．０１重量部未満であると、塗布後の平坦性を向上させる効果が充分に発揮されない
ことがある。上記界面活性剤の含有量が５重量部を超えると、塗布後の平坦性が逆に損な
われたり、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物と被着体との接着性が低下
したりすることがある。上記界面活性剤の含有量は、フッ素系界面活性剤では、より好ま
しい下限は０．０２重量部、より好ましい上限は１重量部である。また、シリコーン系界
面活性剤では、より好ましい下限は０．１重量部、より好ましい上限は２重量部である。
【００７３】
また、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、本発明の目的を阻害しない
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範囲で、必要に応じて、保存安定剤、可塑剤、粘弾性調整剤等の公知の各種添加剤を含有
してもよい。
【００７４】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物を製造する方法としては、例えば、ホ
モディスパー、ホモミキサー、万能ミキサー、プラネタリーミキサー、ニーダー、３本ロ
ール等の混合機を用いて、多官能カチオン重合性化合物と、有機化層状珪酸塩と、硬化剤
と、必要に応じて添加する添加剤とを混合する方法等が挙げられる。
【００７５】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物は、厚さ２０μｍの硬化物とした時、
波長４００～８００ｎｍの可視光透過率が９５％以上であることが好ましい。上記可視光
透過率が９５％未満であると、透明性に劣り、トップエミッション型の有機ＥＬ表示素子
に適用できなくなることがある。上記可視光透過率のより好ましい下限は９７％である。
なお、上記可視光透過率は、分光光度計を用いて測定できる。
【００７６】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物をシート状に成形してなる有機ＥＬ表
示素子封止用硬化性樹脂シートもまた、本発明の１つである。
【００７７】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物をシート状に成形する方法としては、
比較的低温で均一な膜厚のシートを形成することができることから、溶液塗布法が好まし
い。具体的には例えば、溶剤を含有する本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成
物溶液を、離型処理を施したＰＥＴ（ポリエチレンテレフタレート）等のフィルム（以下
、「離型フィルム」ともいう）上に所定の厚みに塗布し、溶剤を乾燥することによりフィ
ルムを得る方法が好適に用いられる。
【００７８】
溶剤を含有する本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物溶液を離型フィルム上
に塗布する方法としては、例えば、ロールコート、スリットコート、コンマコート、グラ
ビアコート、キスコート、ダイコート、リップコート、ブレードコート、バーコート等の
公知の方法を用いることができる。
【００７９】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物及び／又は本発明の有機ＥＬ表示素子
封止用硬化性樹脂シートを用いて製造される有機ＥＬ表示素子もまた、本発明の１つであ
る。
本発明の有機ＥＬ表示素子を製造する方法としては、例えば、離型フィルム上に形成した
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートを、ロール貼り合わせにより有機ＥＬ
表示素子基板上に熱ラミネートし、離型フィルムを剥離した後に、極薄ガラスやガスバリ
ア性を有するプラスチックシートを、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シート
を介して有機ＥＬ表示素子基板の有機発光材料層を有する積層体上に積層して有機ＥＬ表
示素子の封止を行う方法や、離型フィルム上に形成した本発明の有機ＥＬ表示素子封止用
硬化性樹脂シートを、ロール貼り合わせによりガラスやガスバリア性を有するプラスチッ
クシート上に熱ラミネートし、離型フィルムを剥離した後に、更に本発明の有機ＥＬ表示
素子封止用硬化性樹脂シートを介して有機発光材料層を有する積層体を形成した基板に積
層して有機ＥＬ表示素子の封止を行う方法等が挙げられる。
【００８０】
有機ＥＬ表示素子の損傷や劣化を防ぐ観点から、本発明の有機ＥＬ表示素子の製造は、５
０～１００℃程度の温度範囲で行うことが好ましい。そのため、本発明の有機ＥＬ表示素
子封止用硬化性樹脂シートは、この温度領域で流動性を発現する溶融粘度を有することが
好ましい。
【００８１】
本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物及び本発明の有機ＥＬ表示素子封止用
硬化性樹脂シートは、反応性をもたないシート状粘着剤やシート状の熱可塑性樹脂等の従
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来の封止材料と比較して、耐熱性やバリア性に優れるものとなる。
また、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートは、着色がなく透明性に優れる
ため、発光の取り出し効率に優れるトップエミッション型の有機ＥＬ表示素子に適用でき
る。
更に、本発明の有機ＥＬ表示素子は、本発明の有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物
及び／又は有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートを用いて、有機発光材料層を有する
積層体が形成されたガラス又はフィルムと、対向するガラス又はフィルムとの間隙を封止
することにより、水分の浸入等によるダークスポットの発生や該ダークスポットの成長に
よる表示の劣化を抑制することができ、寿命や信頼性に優れるものとなる。
【発明の効果】
【００８２】
本発明によれば、硬化物の透明性及びバリア性に優れる有機エレクトロルミネッセンス表
示素子封止用硬化性樹脂組成物を提供することができる。また、本発明によれば、該有機
エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物を用いてなる有機エレクトロ
ルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂シート及び有機エレクトロルミネッセンス表示
素子を提供することができる。
【発明を実施するための形態】
【００８３】
以下に実施例を掲げて本発明を更に詳しく説明するが、本発明はこれら実施例のみに限定
されない。
【００８４】
（実施例１）
（１）有機化層状珪酸塩分散液の調製
５００ｍＬ容の容器に、有機化層状珪酸塩として、交換性陽イオンの６９ミリグラム当量
／１００ｇが、トリオクチルメチルアンモニウムイオンにより置換されたスメクタイト（
コープケミカル社製、「ルーセンタイトＳＴＮ」（有機物量２６．１重量部、有機化前の
層状珪酸塩のイオン交換容量１１０ミリグラム等量／１００ｇ））１００重量部、及び、
トルエン４００重量部を加え、超音波洗浄器で４０ＫＨｚの振動数の超音波を照射しなが
ら同時にディスパーにより２０００ｒｐｍの回転数で１時間撹拌し、有機化層状珪酸塩を
２０重量％含有するトルエン分散液を調製した。
ここで、上記有機物量とは、有機化層状珪酸塩を１００重量部としたときの有機オニウム
イオンで置換された重量部数を示す。
【００８５】
（２）有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物溶液の調製
「（１）有機化層状珪酸塩分散液の調製」で調製した有機化層状珪酸塩のトルエン分散液
５００重量部（有機化層状珪酸塩１００重量部）に、多官能カチオン重合性化合物として
ビスフェノールＦ型エポキシモノマー（ＤＩＣ社製、「ＥＰＩＣＬＯＮ　ＥＸＡ－８３０
ＬＶＰ」）１００重量部、硬化剤として１，２－ジメチルイミダゾール（四国化成社製、
「１，２ＤＭＺ」）３．０重量部、及び、シランカップリング剤として３－グリシドキシ
プロピルトリメトキシシラン（信越化学工業社製、「ＫＢＭ－４０３」）１．０重量部を
加え、自転公転型撹拌混合機（シンキー社製、「あわとり練太郎　ＡＲＥ－３１０型」）
により、撹拌速度２０００ｒｐｍで２分間の撹拌混合を行って、均一な有機ＥＬ表示素子
封止用硬化性樹脂組成物溶液を得た。
【００８６】
（３）有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートの作製
「（２）有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物溶液の調製」で得られた有機ＥＬ表示
素子封止用硬化性樹脂組成物溶液を、離型処理を施したＰＥＴフィルム上に、乾燥後の厚
みが所望の膜厚となるようにアプリケーターを調整して塗布し、オーブン中で８０℃にて
１５分間乾燥してＰＥＴフィルム上に積層された有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シー
トを得た。
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【００８７】
（実施例２～１１、比較例２、３）
用いた材料及び配合量を表１、２に示したものとしたこと以外は、実施例１と同様にして
有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物溶液及び有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シ
ートを得た。
なお、表１、２における「ルーセンタイトＳＥＮ」は、ジヒドロキシエチルメチルドデシ
ルアンモニウムイオンにより置換されたスメクタイト（コープケミカル社製、有機化前の
層状珪酸塩のイオン交換容量１１０ミリグラム等量／１００ｇ）であり、「ルーセンタイ
トＳＰＮ」は、ポリオキシプロピレンメチルジエチルアンモニウムイオンにより置換され
たスメクタイト（コープケミカル社製、有機物量６２重量部、有機化前の層状珪酸塩のイ
オン交換容量１１０ミリグラム等量／１００ｇ）であり、「ルーセンタイトＳＡＮ」、「
ルーセンタイトＳＡＮ３１６」は、ジオクタデシルジメチルアンモニウムイオンにより置
換されたスメクタイト（コープケミカル社製、有機化前の層状珪酸塩のイオン交換容量１
１０ミリグラム等量／１００ｇ）である。
【００８８】
（比較例１）
多官能カチオン重合性化合物としてビスフェノールＦ型エポキシモノマー（ＤＩＣ社製、
「ＥＰＩＣＬＯＮ　ＥＸＡ－８３０ＬＶＰ」）１００重量部、硬化剤として１，２－ジメ
チルイミダゾール（四国化成社製、「１，２ＤＭＺ」）３．０重量部、シランカップリン
グ剤として３－グリシドキシプロピルトリメトキシシラン（信越化学工業社製、「ＫＢＭ
－４０３」）１．０重量部、及び、トルエン４００重量部を加え、自転公転型撹拌混合機
（シンキー社製、「あわとり練太郎　ＡＲＥ－３１０型」）により、撹拌速度２０００ｒ
ｐｍで２分間の撹拌混合を行って均一な有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物溶液を
調製した。
得られた有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物溶液を用いて、実施例１の「（３）有
機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートの作製」と同様の操作を行い、有機ＥＬ表示素子
封止用硬化性樹脂シートを得た。
【００８９】
（比較例４）
有機化層状珪酸塩１００重量部に代えて、有機化処理を施されていない層状珪酸塩（クニ
ミネ工業社製、「スメクトンＳＡ」）１００重量部を用いたこと以外は実施例１と同様に
して、有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂組成物溶液及び有機ＥＬ表示素子封止用硬化性
樹脂シートを得た。
【００９０】
＜評価＞
実施例及び比較例で得られた各有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートについて、以下
の評価を行った。結果を表１、２に示した。
【００９１】
（１）水蒸気透過率
実施例及び比較例で得られた各有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シート（厚さ１００μ
ｍ）を、オーブンにて１００℃で１時間加熱硬化を行い、試験片を得た。得られた試験片
について、ＪＩＳ　Ｚ　０２０８に準拠したカップ法による透湿度測定を行い、水蒸気透
過率を算出した。
具体的には、６０ｍｍφカップに有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートをセットし、
恒温恒湿槽（タバイエスペック社製、「ＰＬ－２ＫＰ」）を用いて、試験温度６０℃、試
験湿度９０％の条件とし、２４時間毎の重量変化量を３点測定し平均値を求めた。
【００９２】
（２）可視光透過率及びヘイズ
幅２５ｍｍ、長さ５０ｍｍ、厚さ０．７ｍｍの無アルカリガラス基板に、実施例及び比較
例で得られた各有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シート（厚さ２０μｍ）をロールラミ



(18) JP 6487840 B2 2019.3.20

10

20

ネートして転写した後、オーブンにて１００℃で１時間加熱硬化を行い、試験片を得た。
得られた試験片について、有機ＥＬ表示素子封止用硬化性樹脂シートを転写する前のガラ
ス基板をリファレンスとして分光光度計にて４００～８００ｎｍの波長における可視光透
過率を測定した。また、可視光透過率を測定した上記試験片について、へイズメーターを
用いてヘイズ（曇価）の測定を行った。
【００９３】
（３）有機ＥＬ表示素子の発光状態
スパッタリングにより厚さ１０００ÅのＩＴＯ透明電極を成膜した無アルカリガラス基板
を透明支持基板とし、真空蒸着により、Ｎ，Ｎ’－ジ（１－ナフチル）－Ｎ，Ｎ’－ジフ
ェニルベンジジン（α－ＮＰＤ）を蒸着速度１５Å／ｓで基板に堆積させ、膜厚６００Å
の正孔輸送層を成膜した。次に、トリス（８－ヒドロキシキノリラ）アルミニウム（Ａｌ
ｑ３）を１５Å／ｓの蒸着速度で膜厚６００Åに堆積し、発光層を形成した。その後、こ
の基板を別の真空蒸着装置に移し、フッ化リチウムを０．２Å／ｓの蒸着速度で５Å成膜
した後、アルミニウムを２０Å／ｓの速度で１０００Å成膜し、有機発光材料層を有する
積層体を得た。
この積層体を形成した基板上に実施例及び比較例で得られた各有機ＥＬ表示素子封止用硬
化性樹脂シートを８０℃にてロールラミネートして転写した。更に、転写した有機ＥＬ表
示素子封止用硬化性樹脂シートの上にガラス基板を重ね、真空ラミネータを用いて８０℃
にて加熱圧着させた。その後、オーブンにて１００℃で１時間加熱硬化を行い、有機ＥＬ
表示素子封止用硬化性樹脂シートを硬化させ、有機ＥＬ表示素子を得た。
得られた有機ＥＬ表示素子を温度６０℃、湿度９０％の条件下にて１００時間暴露した後
、１０Ｖの電圧を印加し素子の発光状態（発光及びダークスポットの有無）を目視で観察
した。ダークスポットがなく、均一に発光した場合を「○」、発光はしたものの、ダーク
スポットがあった場合を「△」、全く発光しなかった場合を「×」として評価した。
【００９４】
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【００９５】
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【表２】

【産業上の利用可能性】
【００９６】
本発明によれば、硬化物の透明性及びバリア性に優れる有機エレクトロルミネッセンス表
示素子封止用硬化性樹脂組成物を提供することができる。また、本発明によれば、該有機
エレクトロルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂組成物を用いてなる有機エレクトロ
ルミネッセンス表示素子封止用硬化性樹脂シート及び有機エレクトロルミネッセンス表示
素子を提供することができる。
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