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(57)【要約】
【課題】膜異常が無く、安価、大画面、高効率、長寿命
、高輝度な有機ＥＬ表示装置を提供する。
【解決手段】基板１０８上に、第一電極１０２と、第二
電極１０７と、第一電極を区画する隔壁と、有機発光層
を含む有機機能層２２０とを有し、有機機能層２２０は
、モノマー、オリゴマー、ポリマーのいずれかからなる
第一有機材料を液相法で配されてなる第一有機層２２１
と、第一有機材料と異なるモノマー、オリゴマー及びポ
リマーのいずれかからなる第二有機材料が印刷法で配さ
れてなる第二有機層２２２と、前記第一有機層と第二有
機層との間に設けられ、前記第一有機材料と前記第二有
機材料とが混合されてなる混合有機層２２３と、を有す
る有機ＥＬ表示装置およびその製造方法。
【選択図】図２
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　基板上に、第一電極と、第一電極に対向する第二電極と、第一電極を区画する隔壁と、
第一電極及び第二電極の間に挟持され、少なくとも有機発光層を含む有機機能層とを有す
る有機ＥＬ表示装置の製造方法であって、
　前記有機機能層を形成する工程が、
　少なくとも1層をモノマー、オリゴマー、ポリマーのいずれかからなる第一有機材料を
ウェット成膜法で配して第一材料膜を形成する工程と、
　前記第一有機材料膜を形成する工程の後に、前記有機第一材料を重合することなく前記
第一有機材料膜上に前記第一有機材料と異なるモノマー、オリゴマーのいずれかからなる
第二有機材料と溶媒とを含む第二有機材料インキを塗布して第二有機材料膜を形成する工
程を有し、
　前記第一有機材料膜は、第二有機材料膜を形成する工程においては第二有機材料インキ
の前記溶媒に可溶であり、
　第二有機材料膜を形成する工程は、転写基材上に第二有機材料インキ膜を形成し、
　前記転写基材接触面から第二有機材料インキ膜表面に向けて第二有機材料の濃度が高く
なるように第二有機材料インキ膜表面を乾燥させた後に、第二有機材料膜インキ膜表面を
前記第一有機材料膜に接触させて第二有機材料膜を形成する、
　ことを特徴とする有機ＥＬ表示装置の製造方法。
【請求項２】
　前記第二有機材料がモノマーであることを特徴とする請求項１に記載の有機ＥＬ表示装
置の製造方法。
【請求項３】
　前記第二有機材料が発光材料であることを特徴とする請求項１又は２に記載の有機ＥＬ
表示装置の製造方法。
【請求項４】
　前記第一有機材料が、架橋性を持たないポリマー材料であることを特徴とする請求項１
乃至３のいずれかに記載の有機ＥＬ表示装置の製造方法。
【請求項５】
　基板上に、第一電極と、第一電極に対向する第二電極と、第一電極を区画する隔壁と、
第一電極及び第二電極の間に挟持され、少なくとも有機発光層を含む有機機能層とを有す
る有機ＥＬ表示装置であって、
　前記有機機能層は、モノマー、オリゴマー、ポリマーのいずれかからなる第一有機材料
を液相法で配されてなる第一有機層と、前記第一有機材料と異なるモノマー、オリゴマー
及びポリマーのいずれかからなる第二有機材料が印刷法で配されてなる第二有機層と、前
記第一有機層と第二有機層との間に設けられ、前記第一有機材料と前記第二有機材料とが
混合されてなる混合有機層と、
を少なくとも有することを特徴とする有機ＥＬ表示装置。
【請求項６】
　前記混合有機層は、前記第一有機層側では前記第一有機材料濃度が高く、前記第二有機
層側では前記第二有機材料濃度が高くなるように濃度勾配を持つことを特徴とする請求項
５記載の有機ＥＬ表示装置。
【請求項７】
　前記第一有機層がモノマーからなることを特徴とする有機ＥＬ表示装置。
【請求項８】
　前記第二有機層が有機発光層であることを特徴とする請求項５乃至７のいずれかに記載
の有機ＥＬ表示装置。
【請求項９】
　前記第一有機材料が、架橋性を持たないポリマー材料であることを特徴とする請求項５
，６または８に記載の有機ＥＬ表示装置。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は有機ＥＬ表示装置の製造方法及び有機ＥＬ表示装置に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　有機エレクトロルミネッセンス（以下、有機ＥＬ）は、導電性の有機発光層に電流を流
すことにより、その有機発光層に注入する電子と正孔とを再結合させ、この再結合の際に
有機発光層を構成する有機発光材料が発光する現象であり、有機ＥＬ表示装置はこの現象
を利用したディスプレイである。有機発光層に電流を流すと共に光を外部へ取り出すため
に、前記有機発光層の両側に透明電極と対向電極を設けて構成される。
【０００３】
　通常、透明なデバイス基板上に透明電極層を形成し、その上に有機発光層を含む有機機
能層を形成し、その上に対向電極層を形成して構成され、透明電極は陽極、対向電極は陰
極として利用される。
【０００４】
　一般的に、ディスプレイ用の基板として、パターニングされた感光性ポリイミドがサブ
ピクセルを区画するように隔壁状に形成されているものを用いる。その際、隔壁パターン
は陽極として成膜されている透明電極のエッジ部を覆うように形成される。
【０００５】
　有機機能層に用いられる材料は、モノマー材料、モノマーが多数重合したポリマー材料
とその中間であるオリゴマー材料に大別される。本願では、オリゴマーは１００個以下の
モノマー繰り返し単位を持つ材料とする。
【０００６】
　モノマー材料は、材料種が豊富で高性能な材料が多く主に真空蒸着法などのドライ成膜
法を用いて成膜されるが、微細パターンのマスクを用いてパターニングする必要があり、
大型基板や微細パターニングが非常に困難である。
【０００７】
　そこで、最近ではポリマー材料を溶剤に溶かして塗工液にし、これをウェット成膜法の
ような液相法で薄膜形成する方法が試みられるようになってきている。ポリマー材料の塗
液を用いてウェット成膜法で有機機能層を形成する場合の層構成は、陽極側から正孔注入
層、正孔輸送層、有機発光層と積層する３層構成が一般的である。このとき、有機発光層
はカラー表示装置化するために赤（Ｒ）、緑（Ｇ）、青（Ｂ）のそれぞれの発光色をもつ
有機発光材料を溶剤中に溶解または安定して分散してなる有機発光インキを用いて塗り分
けることができる（特許文献１～５参照）。
【０００８】
　この場合、有機発光層を形成する際に正孔輸送層が溶解しないよう材料は重合する官能
基を有し、成膜後に外部から光や熱などのエネルギーを利用し反応させて架橋反応させ、
不溶化するのが一般的である。
【０００９】
　また、モノマー材料やオリゴマー材料の高性能な特徴を生かしつつ大画面化や微細パタ
ーニングを可能とするためモノマー材料やオリゴマー材料を溶剤に溶かして塗工液にし、
これをウェット成膜法で薄膜形成する方法が試みられるようになってきている。
【００１０】
　しかしながら、特にモノマー材料をウェット成膜法で形成する場合、下層との界面の密
着性が悪く、凝集、結晶化などの膜異常が発生することがある。
【００１１】
　特に、下層が十分に重合し不溶化している状態ではこれら膜異常が著しく発生する。
【００１２】
　これに対し、特許文献６では重合する官能基を有するモノマー材料、オリゴマー材料及
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びポリマー材料をウェット成膜法で積層する際に、重合度を調節し共重合体からなる中間
有機層を形成することで良好な密着性を得るなどの工夫がなされている。
【００１３】
　しかし、上記有機材料は必ず重合するための官能基を有する有機材料を用いる事が必須
で、材料が限定されてしまう。また重合度を調節し未不溶化状態を形成する工程があるこ
とからも、反応が不十分で未反応な官能基を有すると寿命などを始めとする有機ＥＬ特性
に悪影響を及ぼすことがあり、課題があった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１４】
【特許文献１】特開２００１－９３６６８号公報
【特許文献２】特開２００１－１５５８５８号公報
【特許文献３】特許第２９１６０９８号公報
【特許文献４】特許第２８５１１８５号公報
【特許文献５】特開平９－６３７７１号公報
【特許文献６】特開２００９－８７６０１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１５】
　本発明は、ウェット成膜法で有機ＥＬ素子中の有機機能層を形成した場合でも、成膜特
性が良く、任意の有機材料を積層することを可能とし、膜異常が無く、安価、大画面、高
効率、長寿命、高輝度な有機ＥＬ表示装置を提供することを課題とした。
【課題を解決するための手段】
【００１６】
　請求項１に記載の発明は、基板上に、第一電極と、第一電極に対向する第二電極と、第
一電極を区画する隔壁と、第一電極及び第二電極の間に挟持され、少なくとも有機発光層
を含む有機機能層とを有する有機ＥＬ表示装置の製造方法であって、
　前記有機機能層を形成する工程が、
　少なくとも1層をモノマー、オリゴマー、ポリマーのいずれかからなる第一有機材料を
ウェット成膜法で配して第一材料膜を形成する工程と、
　前記第一有機材料膜を形成する工程の後に、前記有機第一材料を重合することなく前記
第一有機材料膜上に前記第一有機材料と異なるモノマー、オリゴマーのいずれかからなる
第二有機材料と溶媒とを含む第二有機材料インキを塗布して第二有機材料膜を形成する工
程を有し、
　前記第一有機材料膜は、第二有機材料膜を形成する工程においては第二有機材料インキ
の前記溶媒に可溶であり、
　第二有機材料膜を形成する工程は、転写基材上に第二有機材料インキ膜を形成し、
　前記転写基材接触面から第二有機材料インキ膜表面に向けて第二有機材料の濃度が高く
なるように第二有機材料インキ膜表面を乾燥させた後に、第二有機材料膜インキ膜表面を
前記第一有機材料膜に接触させて第二有機材料膜を形成する、
　ことを特徴とする有機ＥＬ表示装置の製造方法である。
　請求項２に記載の発明は、前記第二有機材料がモノマーであることを特徴とする請求項
１に記載の有機ＥＬ表示装置の製造方法である。
　請求項３に記載の発明は、前記第二有機材料が発光材料であることを特徴とする請求項
１又は２に記載の有機ＥＬ表示装置の製造方法である。
　請求項４に記載の発明は、前記第一有機材料が、架橋性を持たないポリマー材料である
ことを特徴とする請求項１乃至３のいずれかに記載の有機ＥＬ表示装置の製造方法である
。
　請求項５に記載の発明は、基板上に、第一電極と、第一電極に対向する第二電極と、第
一電極を区画する隔壁と、第一電極及び第二電極の間に挟持され、少なくとも有機発光層
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を含む有機機能層とを有する有機ＥＬ表示装置であって、
　前記有機機能層は、モノマー、オリゴマー、ポリマーのいずれかからなる第一有機材料
を液相法で配されてなる第一有機層と、前記第一有機材料と異なるモノマー、オリゴマー
及びポリマーのいずれかからなる第二有機材料が印刷法で配されてなる第二有機層と、前
記第一有機層と第二有機層との間に設けられ、前記第一有機材料と前記第二有機材料とが
混合されてなる混合有機層と、
を少なくとも有することを特徴とする有機ＥＬ表示装置である。
　請求項６に記載の発明は、前記混合有機層は、前記第一有機層側では前記第一有機材料
濃度が高く、前記第二有機層側では前記第二有機材料濃度が高くなるように濃度勾配を持
つことを特徴とする請求項５記載の有機ＥＬ表示装置である。
　請求項７に記載の発明は、前記第一有機層がモノマーからなることを特徴とする有機Ｅ
Ｌ表示装置である。
　請求項８に記載の発明は、前記第二有機層が有機発光層であることを特徴とする請求項
５乃至７のいずれかに記載の有機ＥＬ表示装置である。
　請求項９に記載の発明は、前記第一有機材料が、架橋性を持たないポリマー材料である
ことを特徴とする請求項５，６または８に記載の有機ＥＬ表示装置である。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明によれば、第一有機層が第二有機層を形成するインキに可溶な状態で、塗工する
ことが可能となり、第一有機層と第二有機層の界面密着性に優れる。また、第一有機層に
架橋性の材料を用いる必要がないので、任意の有機材料を積層することを可能とし、膜異
常が無く、安価、大画面、高効率、長寿命、高輝度な有機ＥＬ表示装置が得られた。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】アクティブマトリクス型有機ＥＬ素子の説明断面図である。
【図２】本発明の有機ＥＬ素子の有機機能層部分の説明断面図である。
【図３】凸版印刷装置の概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　以下、本発明の構成について図１～３を参照して詳細に説明する。本発明の有機ＥＬ表
示装置の説明をするための例として、第一電極１０２を陰極、第二電極１０７を陽極とし
たアクティブマトリクス駆動型有機ＥＬ表示装置について述べる。この場合には、第一電
極１０２は画素ごとに隔壁１０３で区画された画素電極として形成され、第二電極１０７
は素子全面に形成した対向電極となる。また、第一有機層１０５及び第二有機層１０６及
び混合有機層２２３は第一電極と第二電極間の任意の有機機能層として選択可能である。
本発明はこれに限られず、例えば各電極がそれぞれ直交するストライプ状としたパッシプ
マトリクス駆動型であってもよい。また第一電極側を陽極とした逆構造の有機ＥＬ表示装
置としてもよい。
【００２０】
＜基板＞
　図１に本発明に用いることができる隔壁付きＴＦＴ基板の例を示した。本発明のアクテ
ィブマトリクス駆動型有機ＥＬ表示装置に用いる基板（バックプレーン）１０８は、薄膜
トランジスタ（ＴＦＴ）と有機ＥＬ表示装置の下部電極（画素電極）が設けられており、
かつ、ＴＦＴと下部電極とが電気接続している。
【００２１】
　ＴＦＴや、その上方に構成されるアクティブマトリクス駆動型有機ＥＬ表示装置は支持
体で支持される。支持体としては機械的強度、絶縁性を有し寸法安定性に優れた支持体で
あれば如何なる材料も使用することができる。例えば、ガラスや石英、ポリプロピレン、
ポリエーテルサルフォン、ポリカーボネート、シクロオレフィンポリマー、ポリアリレー
ト、ポリアミド、ポリメチルメタクリレート、ポリエチレンテレフタレート、ポリエチレ
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ンナフタレート等のプラスチックフィルムやシート、または、これらプラスチックフィル
ムやシートに酸化珪素、酸化アルミニウム等の金属酸化物や、弗化アルミニウム、弗化マ
グネシウム等の金属弗化物、窒化珪素、窒化アルミニウムなどの金属窒化物、酸窒化珪素
などの金属酸窒化物、アクリル樹脂やエポキシ樹脂、シリコーン樹脂、ポリエステル樹脂
などの高分子樹脂膜を単層もしくは積層させた透光性基材や、アルミニウムやステンレス
などの金属箔、シート、板や、前記プラスチックフィルムやシートにアルミニウム、銅、
ニッケル、ステンレスなどの金属膜を積層させた非透光性基材などを用いることができる
。光取出しをどちらの面から行うかに応じて支持体の透光性を選択すればよい。これらの
材料からなる支持体は、有機ＥＬ表示装置内への水分の侵入を避けるために、無機膜を形
成したり、フッ素樹脂を塗布したりして、防湿処理や疎水性処理を施してあることが好ま
しい。特に、有機機能層への水分の侵入を避けるために、支持体における含水率およびガ
ス透過係数を小さくすることが好ましい。
【００２２】
　支持体上に設ける薄膜トランジスタは、公知の薄膜トランジスタを用いることができる
。具体的には、主として、ソース／ドレイン領域及びチャネル領域が形成される活性層、
ゲート絶縁膜及びゲート電極から構成される薄膜トランジスタが挙げられる。薄膜トラン
ジスタの構造としては、特に限定されるものではなく、例えば、スタガ型、逆スタガ型、
トップゲート型、コプレーナ型等が挙げられる。
【００２３】
　活性層１１１は、特に限定されるものではなく、例えば、非晶質シリコン、多結晶シリ
コン、微結晶シリコン、セレン化カドミウム等の無機半導体材料又はチオフエンオリゴマ
ー、ポリ（ｐ－フェリレンビニレン）等の有機半導体材料により形成することができる。
これらの活性層は、例えば、アモルファスシリコンをプラズマＣＶＤ法により積層し、イ
オンドーピングする方法；ＳｉＨ４ガスを用いてＬＰＣＶＤ法によりアモルファスシリコ
ンを形成し、固相成長法によりアモルファスシリコンを結晶化してポリシリコンを得た後
、イオン打ち込み法によりイオンドーピングする方法；Ｓｉ２Ｈ６ガスを用いてＬＰＣＶ
Ｄ法により、また、ＳｉＨ４ガスを用いてＰＥＣＶＤ法によりアモルファスシリコンを形
成し、エキシマレーザー等のレーザーによりアニールし、アモルファスシリコンを結晶化
してポリシリコンを得た後、イオンドーピング法によりイオンドーピングする方法（低温
プロセス）；減圧ＣＶＤ法又はＬＰＣＶＤ法によりポリシリコンを積層し、１０００℃以
上で熱酸化してゲート絶縁膜を形成し、その上にｎ＋ポリシリコンのゲート電極８を形成
し、その後、イオン打ち込み法によりイオンドーピングする方法（高温プロセス）等が挙
げられる。
【００２４】
　ゲート絶縁膜１０９としては、通常、ゲート絶縁膜として使用されているものを用いる
ことができ、例えば、ＰＥＣＶＤ法、ＬＰＣＶＤ法等により形成されたＳｉＯ２や、ポリ
シリコン膜を熱酸化して得られるＳｉＯ２等を用いることができる。
【００２５】
　ゲート電極１１４としては、通常、ゲート電極として使用されているものを用いること
ができ、例えば、アルミ、銅等の金属；チタン、タンタル、タングステン等の高融点金属
；ポリシリコン；高融点金属のシリサイド；ポリサイド；等が挙げられる。
【００２６】
　薄膜トランジスタは、シングルゲート構造、ダブルゲート構造、ゲート電極が３つ以上
のマルチゲート構造であってもよい。また、ＬＤＤ構造、オフセット構造を有していても
よい。さらに、１つの画素中に２つ以上の薄膜トランジスタが配置されていてもよい。
【００２７】
　本発明の表示装置は薄膜トランジスタが有機ＥＬ表示装置のスイッチング素子として機
能するように接続されている必要があり、トランジスタのドレイン電極３１１と有機ＥＬ
表示装置の画素電極が電気的に接続されている。
【００２８】
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＜画素電極＞
　基板の上に画素電極１０２を成膜し、必要に応じてパターニングをおこなう。本発明で
、画素電極は隔壁によって区画され、各画素に対応した画素電極となる。画素電極の材料
としては、ＩＴＯ（インジウムスズ複合酸化物）やインジウム亜鉛複合酸化物、亜鉛アル
ミニウム複合酸化物などの金属複合酸化物や、金、白金などの金属材料や、これら金属酸
化物や金属材料の微粒子をエポキシ樹脂やアクリル樹脂などに分散した微粒子分散膜を、
単層もしくは積層したものをいずれも使用することができる。画素電極を陽極とする場合
にはＩＴＯなど仕事関数の高い材料を選択することが好ましい。下方から光を取り出す、
いわゆるボトムエミッション構造の場合は透光性のある材料を選択する必要がある。必要
に応じて、画素電極の配線抵抗を低くするために、銅やアルミニウムなどの金属材料を補
助電極として併設してもよい。画素電極の形成方法としては、材料に応じて、抵抗加熱蒸
着法、電子ビーム蒸着法、反応性蒸着法、イオンプレーティング法、スパッタリング法な
どの乾式成膜法や、グラビア印刷法、スクリーン印刷法などの湿式成膜法などを用いるこ
とができる。画素電極のパターニング方法としては、材料や成膜方法に応じて、マスク蒸
着法、フォトリソグラフィー法、ウェットエッチング法、ドライエッチング法などの既存
のパターニング法を用いることができる。基板としてＴＦＴを形成した物を用いる場合は
下層の画素に対応して導通を図ることができるように形成する。
【００２９】
＜隔壁＞
　本発明の隔壁１０３は画素に対応した発光領域を区画するように形成する。画素電極１
０２の端部を覆うように形成するのが好ましい（図１参照）。一般的にアクティブマトリ
クス駆動型の表示装置は各画素（サブピクセル）に対して画素電極１０２が形成され、そ
れぞれの画素ができるだけ広い面積を占有しようとするため、画素電極の端部を覆うよう
に形成される隔壁の最も好ましい形状は各画素電極を最短距離で区切る格子状を基本とす
る。
【００３０】
　隔壁の形成方法としては、従来と同様、基体上に無機膜を一様に形成し、レジストでマ
スキングした後、ドライエッチングを行う方法や、基体上に感光性樹脂を積層し、フォト
リソ法により所定のパターンとする方法が挙げられる。必要に応じて撥水剤を添加したり
、プラズマやＵＶを照射して形成後にインクに対する撥液性を付与することもできる。隔
壁の好ましい高さは０．１μｍ～１０μｍであり、より好ましくは０．５μｍ～２μｍ程
度である。高すぎると対向電極の形成及び封止を妨げ、低すぎると画素電極の端部を覆い
切れない、あるいは有機機能層形成時に隣接する画素と混色してしまうからである。
【００３１】
＜有機機能層＞
　次に画素電極１０２上に有機機能層１１０を形成する。本発明の有機ＥＬ素子では有機
機能層は、ウェット成膜法で形成される、第一有機層及び第二有機層を含み、少なくとも
発光層を備えている。第一有機層は、モノマー、オリゴマー、ポリマーのいずれかからな
る第一有機材料をウェット成膜法で配し、第一材料膜を形成することにより設けることが
できる。第一有機層は２層以上であってもよい。また、架橋性を持たないポリマー材料で
あることが好ましい。第二有機層は、有機第一材料を重合することなく第一有機材料膜上
に第一有機材料と異なるモノマー、オリゴマーのいずれかからなる第二有機材料と溶媒と
を含む第二有機材料インキを塗布して第二有機材料膜を形成することにより設けることが
できる。ここで、第一有機材料膜は、第二有機材料膜を形成する工程においては第二有機
材料インキの前記溶媒に可溶である。図１に示す例では、有機機能層には正孔を注入する
キャリア注入層として、正孔注入層１０４と、第一有機層及び第二有機層としてそれぞれ
正孔キャリアを発光層に輸送する正孔輸送層１０５と、発光に寄与する有機発光層１０６
と、を備えている。しかし本発明の構成はこれに限られない。また、電子注入層、電子輸
送層、その他インターレイヤー（中間層）を備えていても良い。
【００３２】



(8) JP 2011-204504 A 2011.10.13

10

20

30

40

50

＜正孔注入層＞
　正孔注入層１０４は電極を覆うようにパターンあるいは全面に成膜される。正孔注入層
１０４を形成する正孔輸送材料として、モノマー、オリゴマー及びポリマーのいずれかか
らなる有機材料を適宜選択可能である。また、これら材料は重合するための官能基を有す
る必要はない。
【００３３】
　モノマー材料としては、アミン骨格誘導体、チオフェン誘導体、ピロール誘導体、フェ
ニル誘導体等がある。
【００３４】
　一方ポリマー材料ではポリアニリン誘導体、ポリチオフェン誘導体、ポリビニルカルバ
ゾール（ＰＶＫ）誘導体、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）（ＰＥＤＯＴ）
などが挙げられる。
【００３５】
　正孔注入層形成後、正孔輸送層を形成することができる。インターレイヤーに用いる材
料として、ポリビニルカルバゾール若しくはその誘導体、側鎖若しくは主鎖に芳香族アミ
ンを有するポリアリーレン誘導体、アリールアミン誘導体、トリフェニルジアミン誘導体
などの、芳香族アミンを含むポリマーなどが挙げられる。これらの材料は溶媒に溶解また
は分散させ、スピンコーター等を用いた各種塗布方法や凸版印刷方法を用いて形成される
。
【００３６】
　また正孔注入材料として無機材料を用いる場合、無機材料としては、Ｃｕ２Ｏ，Ｃｒ２

Ｏ３，Ｍｎ２Ｏ３，ＦｅＯｘ（ｘ～０．１），ＮｉＯ，ＣｏＯ，Ｐｒ２Ｏ３，Ａｇ２Ｏ，
ＭｏＯ２，Ｂｉ２Ｏ３、ＺｎＯ，ＴｉＯ２，ＳｎＯ２，ＴｈＯ２，Ｖ２Ｏ５，Ｎｂ２Ｏ５

，Ｔａ２Ｏ５，ＭｏＯ３，ＷＯ３，ＭｎＯ２等の遷移金属酸化物およびこれらの窒化物、
硫化物を一種以上含んだ無機化合物を用いることができる。無機材料は耐熱性および電気
化学的安定性に優れている材料が多いという利点がある。これらは単層もしくは複数の層
の積層構造、又は混合層として形成することができる。無機材料正孔注入層の形成法とし
ては、材料に応じて、抵抗加熱蒸着法、電子ビーム蒸着法、反応性蒸着法、イオンプレー
ティング法、スパッタリング法などのドライ成膜法や、スピンコート法、ゾルゲル法、な
どのウェット成膜法など既存の成膜法を用いることができる。
【００３７】
＜正孔輸送層＞
　正孔輸送材料としてはポリアニリン誘導体、ポリチオフェン誘導体、ポリビニルカルバ
ゾール（ＰＶＫ）誘導体、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオフェン）（ＰＥＤＯＴ）
、アミン骨格誘導体、チオフェン誘導体、ピロール誘導体、フェニル誘導体などが挙げら
れる。これらの材料は溶媒に溶解または分散させ、スピンコーター等を用いた各種塗布方
法や凸版印刷方法を用いて形成される。正孔輸送層として正孔注入層を覆うようにパター
ンあるいは全面に成膜されることが好ましい。
【００３８】
＜有機発光層＞
　正孔輸送層形成後、有機発光層１０６を形成する。有機発光層は電流を通すことにより
発光する層であり、有機発光層１０６から放出される表示光が単色の場合、第二有機層１
０５を被覆するように形成するが、多色の表示光を得るには必要に応じてパターニングを
行うことにより好適に用いることができる。
【００３９】
　有機発光層１０６を形成する有機発光材料は、とくに制限されないが、例えばクマリン
系、ペリレン系、ピラン系、アンスロン系、ポルフィレン系、キナクリドン系、Ｎ，Ｎ’
－ジアルキル置換キナクリドン系、ナフタルイミド系、Ｎ，Ｎ’－ジアリール置換ピロロ
ピロール系、イリジウム錯体系などの発光性色素をポリスチレン、ポリメチルメタクリレ
ート、ポリビニルカルバゾール等のポリマー中に分散させたものや、ポリアリーレン系、
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ポリアリーレンビニレン系やポリフルオレン系のポリマー材料が挙げられる。
【００４０】
　これらの有機発光材料は溶媒に溶解または安定に分散させ有機発光インキとなる。有機
発光材料を溶解または分散する溶媒としては、トルエン、キシレン、アセトン、アニソー
ル、メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトン、シクロヘキサノンなどの単独または
これらの混合溶媒が上げられる。中でもトルエン、キシレン、アニソールといった芳香族
有機溶媒が有機発光材料の溶解性の面から好適である。また、有機発光インキには必要に
応じて、界面活性剤、酸化防止剤、粘度調整剤、紫外線吸収剤等が添加されてもよい。
【００４１】
　上述した高分子材料に加え、９，１０－ジアリールアントラセン誘導体、ピレン、コロ
ネン、ペリレン、ルブレン、１，１，４，４－テトラフェニルブタジエン、トリス（８－
キノラート）アルミニウム錯体、トリス（４－メチル－８－キノラート）アルミニウム錯
体、ビス（８－キノラート）亜鉛錯体、トリス（４－メチル－５－トリフルオロメチル－
８－キノラート）アルミニウム錯体、トリス（４－メチル－５－シアノ－８－キノラート
）アルミニウム錯体、ビス（２－メチル－５－トリフルオロメチル－８－キノリノラート
）［４－（４－シアノフェニル）フェノラート］アルミニウム錯体、ビス（２－メチル－
５－シアノ－８－キノリノラート）［４－（４－シアノフェニル）フェノラート］アルミ
ニウム錯体、トリス（８－キノリノラート）スカンジウム錯体、ビス［８－（パラ－トシ
ル）アミノキノリン］亜鉛錯体及びカドミウム錯体、１，２，３，４－テトラフェニルシ
クロペンタジエン、ポリ－２，５－ジヘプチルオキシ－パラ－フェニレンビニレンなどの
モノマー発光材料が使用できる。
【００４２】
　有機発光層１０６の形成法としては、材料に応じて、抵抗加熱蒸着法、電子ビーム蒸着
法、反応性蒸着法、イオンプレーティング法、スパッタリング法などのドライ成膜法や、
インクジェット印刷法、凸版印刷法、グラビア印刷法、スクリーン印刷法などのウェット
成膜法など既存の成膜法を用いることができるが本発明ではこれらに限定されるわけでは
ない。
【００４３】
　次に、図２を参照して第一有機層２２１、第二有機層２２２、混合層２２３の構成につ
いて説明する。
＜第一有機層＞
　本発明の第一有機層２２１は任意の有機機能層として用いる事ができるが、これに限ら
れない。第一有機材料は溶媒に溶解または分散させ、後述するウェット成膜法を用いて形
成される。本発明では、第一有機層２２１上に界面を接して第二有機層２２２を形成する
際に、第二有機材料インキの溶媒に重合等によって不溶化されていない、すなわち可溶で
ある。例えば、第二有機層２２２が有機発光層である場合、前述のように溶媒として芳香
族有機溶媒を用いることが好適であるため、第一有機層である正孔輸送層も芳香族有機溶
媒に溶解する材料を用いることが好ましい。このようにすることで、第一有機層と第二有
機層との界面が溶媒によって一部混合し、混合層２２３が形成される。これにより、第二
有機層との界面の密着性が向上し、膜のはじきやムラが低減する。第二有機層としてモノ
マーを用いた場合は、一般的に粘度が低いためにウェット成膜が困難であったが、本発明
を適用することによって、大幅に改善することができる。
【００４４】
＜第二有機層＞
　本発明の第二有機層２２２は任意の有機機能層として用いる事ができるが、有機発光層
として用いる事が好ましい。特に、発光効率、寿命などの性能が優れている点でモノマー
であることが好ましい。第二有機材料を溶媒に分散あるいは溶解させてインキとして印刷
法により第一有機層上に塗布する。印刷法としては、後述する凸版印刷法の他、グラビア
印刷法、オフセット印刷法、反転オフセット印刷等、転写基材である版あるいはブランケ
ットからインキ膜を転写して形成する方法であれば適用することができる。
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【００４５】
　上述のように、第一有機層２２１は、第二有機材料インキの溶媒に可溶であるので、そ
のまま塗布すると、第一有機層２２１が第二有機材料インキと完全に混合して、有機ＥＬ
素子としての特性を低減させてしまう。そこで、本発明では第二有機材料インキ膜を転写
基材から第一有機層２２１上に転写する際に、第二有機材料インキ膜表面の溶媒を一部揮
発させ（乾燥工程）、転写基材接触面よりも、第二有機材料インキ膜表面の第二有機材料
の濃度が高くなるようにする。言い換えると、第二有機材料インキ膜の表面から前記転写
基材に向けて第二有機材料の濃度が低くなっている。このようにすることで、半乾燥状態
である第二有機層２２２界面から第一有機層２２１へと浸透する溶媒及び第二有機材料の
程度がコントロールすることができ、完全に混合させずに混合有機層２２３を形成するこ
とができる。なお第二有機材料インキ膜表面の乾燥は、第一有機層に接触するまでに時間
を調節して自然乾燥させても良いし、赤外線照射、あるいは加熱によって溶媒を揮発させ
ても良い。膜表面のインキの濃度としては、溶媒が元の濃度の５０％程度以下に揮発させ
ることが好ましい。ただし、前記転写基材との接触面での溶媒の濃度は極力下げずないこ
とが転写特性のために好ましく、具体的には元の濃度の７０％以上が好ましい。
【００４６】
＜混合有機層＞
　混合有機層２２３は、第一有機層２２１と第二有機層２２２の界面であって、第一有機
材料と第二有機材料層が混合した層である。混合層２２３の膜厚は、第二有機材料インキ
膜表面の第二有機材料濃度（乾燥程度）及び第一有機層の乾燥状態によって、調整するこ
とができる。第一有機層膜厚の１～２０％程度が好ましい。２０％を超えると混合層によ
ってＥＬ素子の発光特性の低下を招くおそれがあり、１％未満だと第二有機層の第一有機
層との界面が乾燥させすぎて密着性の低下を生じるおそれがある。なお混合層を含む各有
機層の膜厚は、FIB(Focused Ion Beam)加工等で傾斜切削し、SEM(scanning electron mic
roscope)やEDX(energy dispersive X-ray spectroscopy)で観察することができる。
【００４７】
　また本発明によれば、半乾燥状態で第一有機層に第二有機層を接触させることで、混合
層を完全な混合ではなく、濃度勾配を持たせることが可能である。すなわち、第一有機層
側では前記第一有機材料濃度が高く、第二有機層側では前記第二有機材料濃度が高くなる
ように濃度勾配を持った混合有機層を形成することができる。これにより、第一有機層と
第二有機層とのエネルギー障壁を低減させることができ、素子特性が向上する。
【００４８】
＜有機機能層の形成方法＞
　塗布法で有機機能層を形成する場合、下記凸版印刷法を用いることができる。特に有機
発光材料を溶媒に溶解または安定に分散させた有機発光インキを用いて発光層を各発光色
に塗り分ける場合には、隔壁間にインキを転写してパターニングできる凸版印刷法が好適
である。
【００４９】
　また、凸版印刷法は版の上でインキ中の溶媒が少量乾燥するため、他のプロセスのよう
に転写時に溶媒が基板上の有機機能層膜を完全に溶かしてしまうことは無い。
【００５０】
　第二有機層は凸版印刷法を用いることによって、第一有機層を完全に溶かさず、第一材
料からなる第一有機層、第一材料と第二材料からなる混合有機層、第二有機材料からなる
第二有機層を一度に形成する事が出来る。
【００５１】
　また、本発明によれば第二有機材料に可溶な材料であっても第二有機材料を混合させて
しまうことなく積層できるので、第一有機材料は重合反応を有する官能機が必要なく、高
機能であるにもかかわらず積層することができなかった材料も用いる事ができる。
【００５２】
　更に、第一有機層と第二有機層の界面に混合有機層があることによって、十分な界面密
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着性が得られ、特にモノマー材料が引き起こす凝集、結晶などの膜異常は十分に抑制され
る。
【００５３】
　図３に第二有機層として有機発光材料からなる有機発光インキを、画素電極、正孔注入
層、正孔輸送層が形成された被印刷基板６０２上にパターン印刷する際の凸版印刷装置６
００の概略図を示した。本製造装置はインクタンク６０３とインキチャンバー６０４とア
ニロックスロール６０５と凸版が設けられた版６０７がマウントされた版銅６０８を有し
ている。インクタンク６０３には、溶剤で希釈された有機発光インキが収容されており、
インキチャンバー６０４にはインクタンクより有機発光インキが送り込まれるようになっ
ている。アニロックスロール６０５はインキチャンバー６０４のインキ供給部に接して回
転可能に指示されている。
【００５４】
　アニロックスロール６０５の回転に伴い、アニロックスロール表面に供給された有機発
光インキのインキ層６０９は均一な膜厚に形成される。このインキ層のインキはアニロッ
クスロールに近接して回転駆動される版胴６０８にマウントされた版６０７の凸部に転移
する。ステージ６０１には、被印刷基板６０２が設置され、版６０７の凸部にあるインキ
が被印刷基板６０２に対して印刷され、必要に応じて乾燥工程を経て被印刷基板上に有機
発光層が形成される。
【００５５】
　他の有機機能層をインキ化して塗工する場合についても同様に上記形成法を用いて形成
することができる。
【００５６】
＜電子注入層＞
　有機発光層１０６を形成した後、正孔ブロック層や電子注入層等を形成することができ
る。これらの機能層は、有機ＥＬ表示装置の大きさ等から任意に選択することができる。
正孔ブロック層および電子注入層に用いる材料としては、一般に電子輸送材料として用い
られているものであれば良く、トリアゾール系、オキサゾール系、オキサジアゾール系、
シロール系、ボロン系等の低分子系材料、フッ化リチウムや酸化リチウム等のアルカリ金
属やアルカリ土類金属の塩や酸化物等を用いて真空蒸着法による成膜が可能である。また
、これらの電子輸送性材料およびこれら電子輸送材料をポリスチレン、ポリメチルメタク
リレート、ポリビニルカルバゾール等の高分子中に溶解させトルエン、キシレン、アセト
ン、メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトン、シクロヘキサノン、メタノール、エ
タノール、イソプロピルアルコール、酢酸エチル、酢酸ブチル、水等の単独または混合溶
媒に溶解または分散させて電子注入塗布液とし、印刷法により成膜できる。
【００５７】
＜対向電極＞
　次に、対向電極１０７を形成する。対向電極を陰極とする場合には、発光層１０６への
電子注入効率の高い、仕事関数の低い物質を用いる。具体的にはＭｇ，Ａｌ，Ｙｂ等の金
属単体を用いたり、有機機能層と接する界面にＬｉや酸化Ｌｉ，ＬｉＦ等の化合物を１ｎ
ｍ程度挟んで、安定性・導電性の高いＡｌやＣｕを積層して用いてもよい。または電子注
入効率と安定性を両立させるため、仕事関数が低いＬｉ，Ｍｇ，Ｃａ，Ｓｒ，Ｌａ，Ｃｅ
，Ｅｒ，Ｅｕ，Ｓｃ，Ｙ，Ｙｂ等の金属１種以上と、安定なＡｇ，Ａｌ，Ｃｕ等の金属元
素との合金系を用いてもよい。具体的にはＭｇＡｇ，ＡｌＬｉ，ＣｕＬｉ等の合金が使用
できる。
【００５８】
　対向電極１０７の形成方法は、材料に応じて、抵抗加熱蒸着法、電子ビーム蒸着法、反
応性蒸着法、イオンプレーティング法、スパッタリング法を用いることができる。
【００５９】
＜封止体＞
　有機ＥＬ表示装置としては電極間に発光材料を挟み、電流を流すことで発光させること
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が可能であるが、有機発光材料は大気中の水分や酸素によって容易に劣化してしまうため
通常は外部と遮断するための封止体を設ける。封止体は例えば封止材上に樹脂層を設けて
作製することができる。
【００６０】
　封止材としては、水分や酸素の透過性が低い基材である必要がある。また、材料の一例
として、アルミナ、窒化ケイ素、窒化ホウ素等のセラミックス、無アルカリガラス、アル
カリガラス等のガラス、石英、耐湿性フィルムなどを挙げることができる。耐湿性フィル
ムの例として、プラスチック基材の両面にＳｉＯｘをＣＶＤ法で形成したフィルムや、透
過性の小さいフィルムと吸水性のあるフィルムまたは吸水剤を塗布した重合体フィルムな
どがあり、耐湿性フィルムの水蒸気透過率は、１０－６ｇ／ｍ２／ｄａｙ以下であること
が好ましい。
【００６１】
　樹脂層の材料の一例として、エポキシ系樹脂、アクリル系樹脂、シリコーン樹脂などか
らなる光硬化型接着性樹脂、熱硬化型接着性樹脂、２液硬化型接着性樹脂や、エチレンエ
チルアクリレート（ＥＥＡ）ポリマー等のアクリル系樹脂、エチレンビニルアセテート（
ＥＶＡ）等のビニル系樹脂、ポリアミド、合成ゴム等の熱可塑性樹脂や、ポリエチレンや
ポリプロピレンの酸変性物などの熱可塑性接着性樹脂を挙げることができる。樹脂層を封
止材の上に形成する方法の一例として、溶剤溶液法、押出ラミ法、溶融・ホットメルト法
、カレンダー法、ノズル塗布法、スクリーン印刷法、真空ラミネート法、熱ロールラミネ
ート法などを挙げることができる。必要に応じて吸湿性や吸酸素性を有する材料を含有さ
せることもできる。封止材上に形成する樹脂層の厚みは、封止する有機ＥＬ表示装置の大
きさや形状により任意に決定されるが、５～５００μｍ程度が望ましい。なお、ここでは
封止材上に樹脂層として形成したが直接有機ＥＬ表示装置側に形成することもできる。
【００６２】
　最後に、有機ＥＬ表示装置と封止体との貼り合わせを封止室で行う。封止体を、封止材
と樹脂層の２層構造とし、樹脂層に熱可塑性樹脂を使用した場合は、加熱したロールで圧
着のみ行うことが好ましい。熱硬化型接着樹脂を使用した場合は、加熱したロールで圧着
した後、さらに硬化温度で加熱硬化を行うことが好ましい。光硬化性接着樹脂を使用した
場合は、ロールで圧着した後、さらに光を照射することで硬化を行うことができる。
【実施例】
【００６３】
［実施例１］
　以下、本発明の実施例について説明する。
　基板として、支持体上に設けられたスイッチング素子として機能する薄膜トランジスタ
と、その上方に形成された画素電極とを備えたアクティブマトリクス基板を用いた。基板
のサイズは２００ｍｍ×２００ｍｍでその中に対角５インチ、画素数は３２０×２４０の
ディスプレイが中央に配置されている。基板端に取出し電極とコンタクト部が形成されて
いる。
【００６４】
　この基板上に設けられている画素電極の端部を被覆し画素を区画するような形状で隔壁
を形成した。隔壁の形成は、日本ゼオン社製ポジレジストＺＷＤ６２１６－６をスピンコ
ーターにて基板全面に厚み２μｍで形成した後、フォトリソグラフィーによって幅４０μ
ｍの隔壁を形成した。これによりサブピクセル数９６０×２４０ドット、０．１２ｍｍ×
０．３６ｍｍピッチ画素領域が区画された。
【００６５】
　前記画素電極上に、正孔注入材料であるＰＥＤＯＴ・ＰＳＳを８０重量部、超純水２０
重量部となるように混合させたインキを用い、この基板を印刷機にセッティングし、絶縁
層に挟まれた画素電極の真上にそのラインパターンに合わせて凸版印刷法で印刷を行った
。このとき４００線／インチのアニロックスロールおよび感光性樹脂版を使用した。
【００６６】
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　印刷後、２００℃、１０分大気中で焼成し、正孔注入層を形成した。このときの正孔注
入層の膜厚は６０ｎｍとなった。
【００６７】
　その後、第一有機層として正孔輸送材料であるポリフルオレン誘導体を濃度０．５％に
なるようにトルエンに溶解させたインキを用い、絶縁層に挟まれた画素電極の真上にその
ラインパターンに合わせて凸版印刷法で印刷を行った。このとき３００線／インチのアニ
ロックスロールおよび感光性樹脂版を使用した。印刷、後の膜厚は２５ｎｍとなった。
【００６８】
　次に、第二有機層として有機発光材料のドーパント材料としてイリジウム錯体とホスト
材料としてカルバゾール誘導体をドーパント濃度６ｗｔ％になるように配合し、それら固
形分がトルエンに１ｗｔ％になるよう溶解させた有機発光インキを用い、基板を印刷機に
セッティングし、凸版上で有機発光インキ膜の表面を自然乾燥させながら絶縁層に挟まれ
た画素電極の真上にそのラインパターンに合わせて有機発光層を凸版印刷法で印刷を行っ
た。このとき１５０線／インチのアニロックスロールおよびピクセルのピッチに対応する
感光性樹脂版を使用した。印刷、乾燥後の有機発光層の膜厚は８０ｎｍとなった。この工
程を計３回繰り返し、Ｒ（赤）、Ｇ（緑）、Ｂ（青）の発光色に対応する有機発光層を各
画素に形成した。上記形成された各有機機能層を断面観察することにより、正孔輸送層と
発光層の界面で約５nmの混合層が確認された。
【００６９】
　第二有機層形成後、基板をグローブボックス内の窒素雰囲気中に設置したホットプレー
ト上で１３０℃、１０分、第一有機層と第二有機層を併せて乾燥させた。
【００７０】
　その後、電子注入層として真空蒸着法でバリウムを厚み４ｎｍ成膜し、その後対向電極
としてアルミニウム膜１５０ｎｍ成膜した。
【００７１】
　その後、封止材としてガラス板を発光領域全てをカバーするように載せ、約９０℃で１
時間接着剤を熱硬化して封止を行った。
【００７２】
　こうして得られたアクティブマトリクス駆動型有機ＥＬ表示装置は膜異常がなく、良好
に駆動を行うことができた。
【００７３】
［比較例］
　実施例１と同じ基板を用いて、第二有機層として有機発光材料のドーパント材料として
イリジウム錯体とホスト材料としてカルバゾール誘導体をドーパント濃度６ｗｔ％になる
ように配合し、それら固形分がジメチルナフタレンに１ｗｔ％になるよう溶解させた有機
発光インキを用い、絶縁層に挟まれた画素電極の真上にそのラインパターンに合わせてイ
ンクジェット法で成膜を行った。このとき、６０ｎｍの膜を形成した。その後は実施例と
すべて同様の方法で成膜を行った。
【００７４】
　こうして得られたアクティブマトリクス駆動型有機ＥＬ表示装置は凹凸の著しい凝集に
よる膜異常が発生しており、表示装置を駆動したところ、ショート起因の滅点が発生して
おり、発光効率、寿命に関しては著しく低下していた。
【符号の説明】
【００７５】
　３００：有機ＥＬ表示装置
　１０８：基板
　１１１：活性層
　１０９：ゲート絶縁膜
　１１４：ゲート電極
　３００：有機ＥＬ素子
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　３１０：層間絶縁膜
　３１１：ドレイン電極
　３１２：走査線
　３１３：ソース電極
　１０２：画素電極
　１０３：隔壁
　１０４：正孔注入層
　１０５：正孔輸送層（第一有機層）
　１０６：発光層（第二有機層）
　２２０：有機機能層
　２２１：第一有機層
　２２２：第二有機層
　２２３：混合有機層
　１０７：対向電極
　３２１：絶縁保護層
　６００：凸版印刷装置
　６０１：ステージ
　６０２：被印刷基板
　６０３：インキタンク
　６０４：インキチャンバ
　６０５：アニロックスロール
　６０６：ドクタ
　６０７：凸版（転写基材）
　６０８：版胴
　６０９：インキ層
【図１】

【図２】

【図３】
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同的单体，低聚物和聚合物中的任一种组成设置在第一有机层和第二有
机层之间的第二有机层222，以及设置在第一有机层和第二有机层之间的
第二有机层222，其中第一有机层和第二有机材料混合并且有机层223和
制造有机EL显示装置的方法。 .The

https://share-analytics.zhihuiya.com/view/1b19c181-21b9-4791-b09e-b5636d2f7af1
https://worldwide.espacenet.com/patent/search/family/044880956/publication/JP2011204504A?q=JP2011204504A

