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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
有機発光材料層を有する積層体を被覆した後又は該積層体の周囲に封止壁を形成した後、
硬化させることにより該積層体を封止するための有機ＥＬ表示素子用封止剤であって、
主鎖に下記式（１）で表される繰り返し単位を有し、重量平均分子量が５０００以上１０
万以下であるポリマーと、脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマーと、
光ラジカル重合開始剤と、吸水性フィラーとを含有し、溶剤を含有せず、
前記主鎖に下記式（１）で表される繰り返し単位を有し、重量平均分子量が５０００以上
１０万以下であるポリマーと前記脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマ
ーとの合計１００重量部に対して、前記脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有する
モノマーの含有量が３０重量部以上９０重量部以下であり、かつ、前記吸水性フィラーの
含有量が５重量部以上６０重量部以下であり、
Ｅ型粘度計を用いて２５℃、２．５ｒｐｍの条件で測定される粘度が１Ｐａ・ｓ以上１０
００Ｐａ・ｓ以下である光硬化性樹脂組成物を含有する
ことを特徴とする有機ＥＬ表示素子用封止剤。
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【化１】

【請求項２】
脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマーは、イソボルニル（メタ）アク
リレート及び／又はジシクロペンタジエンジメタノールジ（メタ）アクリレートであるこ
とを特徴とする請求項１記載の有機ＥＬ表示素子用封止剤。
【請求項３】
脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマーは、イソボルニルメタクリレー
ト及び／又はジシクロペンタジエンジメタノールジメタクリレートであることを特徴とす
る請求項２記載の有機ＥＬ表示素子用封止剤。
【請求項４】
吸水性フィラーは、平均一次粒子径が０．５μｍ以上５μｍ以下であり、比重が１．５ｇ
／ｃｍ３以上３．３ｇ／ｃｍ３以下であることを特徴とする請求項１、２又は３記載の有
機ＥＬ表示素子用封止剤。
【請求項５】
吸水性フィラーは、酸化カルシウムであることを特徴とする請求項１、２、３又は４記載
の有機ＥＬ表示素子用封止剤。
【請求項６】
吸水性フィラー以外の他のフィラーを含有することを特徴とする請求項１、２、３、４又
は５記載の有機ＥＬ表示素子用封止剤。
【請求項７】
他のフィラーとして、タルク及び／又はシリカを含有することを特徴とする請求項６記載
の有機ＥＬ表示素子用封止剤。
【請求項８】
主鎖に式（１）で表される繰り返し単位を有し、重量平均分子量が５０００以上１０万以
下であるポリマーと脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマーとの合計１
００重量部に対して、粘着付与剤を１重量部以上１５重量部以下含有することを特徴とす
る請求項１、２、３、４、５、６又は７記載の有機ＥＬ表示素子用封止剤。
【請求項９】
請求項１、２、３、４、５、６、７又は８記載の有機ＥＬ表示素子用封止剤を用いてなる
ことを特徴とする有機ＥＬ表示素子。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
本発明は、保存安定性、塗布性、接着性、及び、バリア性に優れる光硬化性樹脂組成物に
関する。また、本発明は、該光硬化性樹脂組成物からなる有機ＥＬ表示素子用封止剤、及
び、該有機ＥＬ表示素子用封止剤を用いてなる有機ＥＬ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。
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【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、例えば、特許文献１には、基板上に配列された有機発光材料層を
有する積層体の上方を封止部材で覆い、その周囲をシール剤（周辺封止剤）により形成さ
れた封止壁で囲む方法が開示されている。このような封止壁の形成に用いられる周辺封止
剤には、水分や酸素等を遮断する高度なバリア性、基板上にディスペンス等により塗布す
る際の塗布性、基板と封止部材とを貼り合せた後、光照射又は加熱により硬化させる際の
硬化性、並びに、基板と封止部材とを接着固定し、剥がれやクラックによる欠陥を生じる
ことなく封止を維持する接着性及び強靭性が要求される。
【０００４】
特許文献２には、周辺封止剤として用いることのできる硬化性樹脂組成物として、高分子
量のポリイソブチレン樹脂と多官能性（メタ）アクリレートモノマーとを含有する組成物
が開示されている。しかしながら、特許文献２に開示されているような従来の封止剤は、
塗布時に溶剤希釈が必要であり、溶剤自体や塗布後に溶剤を除去するための乾燥工程にお
ける加熱によって有機ＥＬ表示素子にダメージを発生させ易いという問題があった。また
、乾燥工程において封止剤の形状が不均一となり易く、有機発光材料層を有する積層体の
周囲を封止する周辺封止剤として用いることが困難であった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００７－５９０９４号公報
【特許文献２】特表２０１１－５２６６２９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、保存安定性、塗布性、接着性、及び、バリア性に優れる光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、該光硬化性樹脂組成物からなる有機ＥＬ表
示素子用封止剤、及び、該有機ＥＬ表示素子用封止剤を用いてなる有機ＥＬ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、主鎖に下記式（１）で表される繰り返し単位を有し、重量平均分子量が５００
０以上１０万以下であるポリマーと、脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモ
ノマーと、光ラジカル重合開始剤と、吸水性フィラーとを含有し、上記主鎖に下記式（１
）で表される繰り返し単位を有し、重量平均分子量が５０００以上１０万以下であるポリ
マーと上記脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマーとの合計１００重量
部に対して、上記脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマーの含有量が３
０重量部以上９０重量部以下であり、かつ、上記吸水性フィラーの含有量が５重量部以上
６０重量部以下であり、Ｅ型粘度計を用いて２５℃、２．５ｒｐｍの条件で測定される粘
度が１Ｐａ・ｓ以上１０００Ｐａ・ｓ以下である光硬化性樹脂組成物である。
【０００８】
【化１】
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【０００９】
以下に本発明を詳述する。
本発明者らは、樹脂成分として、（メタ）アクリルモノマー又はエポキシモノマーに低分
子量のポリイソブチレン系ポリマーを加え、更に、吸水性フィラーを配合することにより
、有機溶剤を用いずに塗布性に優れ、バリア性にも優れる封止剤を作製することを検討し
た。しかしながら、得られた封止剤は相分離し易く、保存安定性に劣るものであったり、
硬化物の耐熱試験を行った際にポリイソブチレン系ポリマーがブリードアウトして接着性
が低下したりするという問題があった。そこで本発明者らは鋭意検討した結果、重量平均
分子量が特定の範囲であるポリイソブチレン系ポリマーと、脂環式骨格と（メタ）アクリ
ロイル基とを有するモノマーと、吸水性フィラーとを特定の含有割合となるように配合し
、かつ、粘度が特定の範囲となるようにすることにより、保存安定性、塗布性、接着性、
及び、バリア性の全てに優れる光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。
なお、本明細書において上記「（メタ）アクリロイル」は、アクリロイル又はメタクリロ
イルを意味する。
【００１０】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、主鎖に上記式（１）で表される繰り返し単位を有し、重
量平均分子量が５０００以上１０万以下であるポリマー（以下、「本発明にかかるポリイ
ソブチレン系ポリマー」ともいう）を含有する。
本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーは、主鎖に上記式（１）で表される繰り返し
単位からなる疎水性で嵩高い骨格を有することにより、非晶性でありながら排除体積が大
きく、本発明の光硬化性樹脂組成物がバリア性に優れるものとなる。
【００１１】
本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーは、上記式（１）で表される繰り返し単位以
外の他の構成単位を有していてもよい。即ち、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマ
ーは、上記式（１）で表される繰り返し単位を有していれば、末端に上記他の構成単位と
して（メタ）アクリロイル基等の反応性官能基を有していてもよいし、上記式（１）で表
される繰り返し単位に加えて上記他の構成単位を繰り返し単位として有する共重合体であ
ってもよい。
【００１２】
上記他の構成単位を有する場合、バリア性の観点から、本発明にかかるポリイソブチレン
系ポリマーは、上記式（１）で表される繰り返し単位を８０重量％以上含むことが好まし
く、９０重量％以上含むことがより好ましい。
【００１３】
本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーの重量平均分子量の下限は５０００、上限は
１０万である。本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーの重量平均分子量がこの範囲
であることにより、後述する脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマーと
の相溶性に優れるものとなって、得られる光硬化性樹脂組成物が保存安定性に優れ、かつ
、硬化物からの本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーのブリードアウトが抑制され
て接着性にも優れるものとなる。本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーの重量平均
分子量の好ましい下限は２万、好ましい上限は８万、より好ましい下限は３万、より好ま
しい上限は６万である。
なお、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のカラムとしては、例えば、Ｓｈ
ｏｄｅｘ　ＬＦ－８０４（昭和電工社製）等が挙げられる。また、ＧＰＣで用いる溶媒と
しては、テトラヒドロフラン等が挙げられる。
【００１４】
本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーのうち市販されているものとしては、例えば
、エピオン２００Ａ（カネカ社製、重量平均分子量６９００）、エピオン４００Ａ（カネ



(5) JP 6294522 B1 2018.3.14

10

20

30

40

50

カ社製、重量平均分子量１３０００）、エピオン６００Ａ（カネカ社製、重量平均分子量
１９０００）、テトラックス３Ｔ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量４９０
００）、テトラックス４Ｔ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量５９０００）
、テトラックス５Ｔ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量６９０００）、テト
ラックス６Ｔ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量８００００）、ハイモール
４Ｈ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量５０００以上１０万以下）、ハイモ
ール５Ｈ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量５０００以上１０万以下）、ハ
イモール５．５Ｈ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量５０００以上１０万以
下）、ハイモール６Ｈ（ＪＸ日鉱日石エネルギー社製、重量平均分子量５０００以上１０
万以下）、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ１０（ＢＡＳＦ社製、重量平均分子量３６０００）、Ｏｐ
ｐａｎｏｌ　Ｂ１１（ＢＡＳＦ社製、重量平均分子量４６０００）、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ
１２（ＢＡＳＦ社製、重量平均分子量５１０００）、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ１３（ＢＡＳＦ
社製、重量平均分子量６万）、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ１４（ＢＡＳＦ社製、重量平均分子量
６５０００）、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ１５（ＢＡＳＦ社製、重量平均分子量７５０００）等
が挙げられる。
【００１５】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、本発明の目的を阻害しない範囲で、本発明にかかるポリ
イソブチレン系ポリマー以外の他のポリマーを含有してもよい。
【００１６】
上記他のポリマーとしては、例えば、ポリブテン系ポリマー、ポリイソプレン系ポリマー
、水添ポリイソプレン系ポリマー、ポリブタジエン系ポリマー、水添ポリブタジエン系ポ
リマー、重量平均分子量が１０万を超えるポリイソブチレン系ポリマー、及び、これらの
共重合体や変性体等が挙げられる。なかでも、バリア性の観点からは、重量平均分子量が
１０万を超えるポリイソブチレン系ポリマーが好ましく、反応性の観点からは、末端に（
メタ）アクリロイル基を有するポリブタジエン系ポリマー、及び、末端に（メタ）アクリ
ロイル基を有するポリイソプレン系ポリマーが好ましい。
【００１７】
上記重量平均分子量が１０万を超えるポリイソブチレン系ポリマーのうち市販されている
ものとしては、例えば、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ３０ＳＦ、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ５０、Ｏｐｐ
ａｎｏｌ　Ｂ５０ＳＦ、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ８０、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ１００、Ｏｐｐａ
ｎｏｌ　Ｂ１５０、Ｏｐｐａｎｏｌ　Ｂ２００（いずれもＢＡＳＦ社製）等が挙げられる
。
上記末端に（メタ）アクリロイル基を有するポリブタジエン系ポリマーのうち市販されて
いるものとしては、例えば、ＣＮ３０７、ＣＮ９０１４ＮＳ（いずれもアルケマ社製）、
ＢＡＣ－４５（大阪有機化学工業社製）、ＴＥ－２０００、ＴＥＡＩ－１０００（いずれ
も日本曹達社製）等が挙げられる。
上記末端に（メタ）アクリロイル基を有するポリイソプレン系ポリマーのうち市販されて
いるものとしては、例えば、クラプレン　ＵＣ－１０２Ｍ（クラレ社製）等が挙げられる
。
【００１８】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマ
ー（以下、「本発明にかかる（メタ）アクリルモノマー」ともいう）を含有する。
本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーは、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマ
ーとの相溶性に優れるため、本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーを含有することに
より、硬化物からの本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーのブリードアウトが抑制
され、得られる光硬化性樹脂組成物が接着性に優れるものとなり、かつ、保存安定性にも
優れるものとなる。
なお、本明細書において上記「（メタ）アクリル」は、アクリル又はメタクリルを意味す
る。
【００１９】
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本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの有する脂環式骨格は、バリア性等の観点から
、有橋脂環式骨格であることが好ましい。
【００２０】
また、本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーは、バリア性の観点から、（メタ）アク
リロイル基としてメタクリル基を有することが好ましい。
【００２１】
本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの分子量の好ましい上限は１０００である。本
発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの分子量が１０００以下であることにより、得ら
れる光硬化性樹脂組成物が光硬化性により優れるものとなる。本発明にかかる（メタ）ア
クリルモノマーの分子量のより好ましい上限は５００である。
本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの分子量の好ましい下限は特にないが、実質的
な下限は１５０である。
【００２２】
本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーとしては、具体的には例えば、イソボルニル（
メタ）アクリレート、ジシクロペンタニル（メタ）アクリレート、トリメチルシクロヘキ
サノール（メタ）アクリレート、ノルボルニル（メタ）アクリレート、アダマンチル（メ
タ）アクリレート、ジシクロペンタジエンジメタノールジ（メタ）アクリレート、シクロ
ヘキサンジメタノールジ（メタ）アクリレート等が挙げられる。なかでも、イソボルニル
（メタ）アクリレート及び／又はジシクロペンタジエンジメタノールジ（メタ）アクリレ
ートが好ましく、イソボルニルメタクリレート及び／又はジシクロペンタジエンジメタノ
ールジメタクリレートがより好ましい。これらの（メタ）アクリルモノマーは、単独で用
いられてもよく、２種以上が併用されてもよい。
【００２３】
本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの含有量は、本発明にかかるポリイソブチレン
系ポリマーと本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーとの合計１００重量部のうち、下
限が３０重量部、上限が９０重量部である。本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの
含有量が３０重量部以上であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物が塗布性、硬化
性、及び、接着性に優れるものとなる。本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの含有
量が９０重量部以下であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物がバリア性に優れる
ものとなる。本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーの含有量の好ましい下限は３５重
量部、好ましい上限は８０重量部、より好ましい下限は４０重量部、より好ましい上限は
７０重量部である。
【００２４】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、接着性をより向上させる等の目的で、本発明にかかる（
メタ）アクリルモノマーに加えて、相溶性を損なわない範囲で他の重合性モノマーを含有
してもよい。
上記他の重合性モノマーとしては、本発明にかかる（メタ）アクリルモノマー以外の他の
（メタ）アクリルモノマーが好ましい。
【００２５】
上記他の（メタ）アクリルモノマーとしては、例えば、メチル（メタ）アクリレート、エ
チル（メタ）アクリレート、プロピル（メタ）アクリレート、ｎ－ブチル（メタ）アクリ
レート、イソブチル（メタ）アクリレート、ｔ－ブチル（メタ）アクリレート、２－エチ
ルヘキシル（メタ）アクリレート、ｎ－オクチル（メタ）アクリレート、イソオクチル（
メタ）アクリレート、イソノニル（メタ）アクリレート、イソデシル（メタ）アクリレー
ト、ラウリル（メタ）アクリレート、イソミリスチル（メタ）アクリレート、ステアリル
（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシエチル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシプ
ロピル（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシブチル（メタ）アクリレート、４－ヒドロ
キシブチル（メタ）アクリレート、ベンジル（メタ）アクリレート、２－メトキシエチル
（メタ）アクリレート、２－エトキシエチル（メタ）アクリレート、２－ブトキシエチル
（メタ）アクリレート、２－フェノキシエチル（メタ）アクリレート、メトキシエチレン



(7) JP 6294522 B1 2018.3.14

10

20

30

40

50

グリコール（メタ）アクリレート、メトキシポリエチレングリコール（メタ）アクリレー
ト、フェノキシジエチレングリコール（メタ）アクリレート、フェノキシポリエチレング
リコール（メタ）アクリレート、エチルカルビトール（メタ）アクリレート、２，２，２
－トリフルオロエチル（メタ）アクリレート、２，２，３，３－テトラフルオロプロピル
（メタ）アクリレート、１Ｈ，１Ｈ，５Ｈ－オクタフルオロペンチル（メタ）アクリレー
ト、イミド（メタ）アクリレート、ジメチルアミノエチル（メタ）アクリレート、ジエチ
ルアミノエチル（メタ）アクリレート、２－（メタ）アクリロイロキシエチルコハク酸、
２－（メタ）アクリロイロキシエチルホスフェート、グリシジル（メタ）アクリレート、
１，３－ブタンジオールジ（メタ）アクリレート、１，４－ブタンジオールジ（メタ）ア
クリレート、１，６－ヘキサンジオールジ（メタ）アクリレート、１，９－ノナンジオー
ルジ（メタ）アクリレート、１，１０－デカンジオールジ（メタ）アクリレート、エチレ
ングリコールジ（メタ）アクリレート、ジエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、
テトラエチレングリコールジ（メタ）アクリレート、ポリエチレングリコールジ（メタ）
アクリレート、２－ｎ－ブチル－２－エチル－１，３－プロパンジオールジ（メタ）アク
リレート、ジプロピレングリコールジ（メタ）アクリレート、トリプロピレングリコール
ジ（メタ）アクリレート、ポリプロピレングリコールジ（メタ）アクリレート、ネオペン
チルグリコールジ（メタ）アクリレート、エチレンオキシド付加ビスフェノールＡジ（メ
タ）アクリレート、プロピレンオキシド付加ビスフェノールＡジ（メタ）アクリレート、
エチレンオキシド付加ビスフェノールＦジ（メタ）アクリレート、２－ヒドロキシ－３－
（メタ）アクリロイロキシプロピル（メタ）アクリレート、カーボネートジオールジ（メ
タ）アクリレート、ポリエーテルジオールジ（メタ）アクリレート、ポリエステルジオー
ルジ（メタ）アクリレート、ポリカプロラクトンジオールジ（メタ）アクリレート、ポリ
ブタジエンジオールジ（メタ）アクリレート、トリメチロールプロパントリ（メタ）アク
リレート、エチレンオキシド付加トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリレート、プ
ロピレンオキシド付加トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリレート、カプロラクト
ン変性トリメチロールプロパントリ（メタ）アクリレート、グリセリントリ（メタ）アク
リレート、プロピレンオキシド付加グリセリントリ（メタ）アクリレート、ペンタエリス
リトールトリ（メタ）アクリレート、トリス（メタ）アクリロイルオキシエチルフォスフ
ェート、ジトリメチロールプロパンテトラ（メタ）アクリレート、ペンタエリスリトール
テトラ（メタ）アクリレート、ジペンタエリスリトールペンタ（メタ）アクリレート、ジ
ペンタエリスリトールヘキサ（メタ）アクリレート等が挙げられる。
【００２６】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、光ラジカル重合開始剤を含有する。
上記光ラジカル重合開始剤としては、例えば、ベンゾフェノン系化合物、アセトフェノン
系化合物、アシルフォスフィンオキサイド系化合物、チタノセン系化合物、オキシムエス
テル系化合物、ベンゾインエーテル系化合物、ベンジル、チオキサントン等が挙げられる
。
【００２７】
上記光ラジカル重合開始剤のうち市販されているものとしては、例えば、ＩＲＧＡＣＵＲ
Ｅ１８４、ＩＲＧＡＣＵＲＥ３６９、ＩＲＧＡＣＵＲＥ３７９、ＩＲＧＡＣＵＲＥ６５１
、ＩＲＧＡＣＵＲＥ８１９、ＩＲＧＡＣＵＲＥ９０７、ＩＲＧＡＣＵＲＥ２９５９、ＩＲ
ＧＡＣＵＲＥ　ＯＸＥ０１、ルシリンＴＰＯ（いずれもＢＡＳＦ社製）、ベンソインメチ
ルエーテル、ベンゾインエチルエーテル、ベンゾインイソプロピルエーテル（いずれも東
京化成工業社製）等が挙げられる。
【００２８】
上記光ラジカル重合開始剤の含有量は、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーと本
発明にかかる（メタ）アクリルモノマーとの合計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。上記光ラジカル重合開始剤の含有量が
この範囲であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物が、硬化性、保存安定性、及び
、バリア性により優れるものとなる。上記光ラジカル重合開始剤の含有量のより好ましい
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下限は０．２重量部、より好ましい上限は５重量部、更に好ましい下限は０．５重量部、
更に好ましい上限は３重量部である。
【００２９】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、吸水性フィラーを含有する。
上記吸水性フィラーを含有することにより、本発明の光硬化性樹脂組成物は、バリア性に
優れるものとなる。
【００３０】
上記吸水性フィラーの平均一次粒子径の好ましい下限は０．５μｍ、好ましい上限は５μ
ｍである。上記吸水性フィラーの平均一次粒子径がこの範囲であることにより、得られる
光硬化性樹脂組成物が、有機ＥＬ表示素子用封止剤として用いた際にパネル剥がれを抑制
しつつバリア性により優れるものとなる。上記吸水性フィラーの平均一次粒子径のより好
ましい下限は０．８μｍ、より好ましい上限は３μｍである。
なお、本明細書において上記「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」）等により測定することができる。
【００３１】
上記吸水性フィラーの比重の好ましい下限は１．５ｇ／ｃｍ３、好ましい上限は３．３ｇ
／ｃｍ３である。上記吸水性フィラーの比重がこの範囲であることにより、得られる光硬
化性樹脂組成物が、有機ＥＬ表示素子用封止剤として用いた際にパネル剥がれを抑制しつ
つバリア性により優れるものとなる。上記吸水性フィラーの比重のより好ましい下限は２
．０ｇ／ｃｍ３、より好ましい上限は３．０ｇ／ｃｍ３である。
なお、上記「比重」は、ＪＩＳ　Ｚ８８０７に準じた方法により測定される値を意味する
。
【００３２】
上記吸水性フィラーの平均比表面積の好ましい下限は５ｍ２／ｇ、好ましい上限は２０ｍ
２／ｇである。上記吸水性フィラーの平均比表面積がこの範囲であることにより、得られ
る光硬化性樹脂組成物が、有機ＥＬ表示素子用封止剤として用いた際にパネル剥がれを抑
制しつつバリア性により優れるものとなる。上記吸水性フィラーの平均比表面積のより好
ましい下限は１０ｍ２／ｇ、より好ましい上限は１８ｍ２／ｇである。
なお、上記「吸水性フィラーの平均比表面積」は、比表面積測定装置（例えば、島津製作
所社製、「ＡＳＡＰ－２０００」等）で窒素ガスを用いたＢＥＴ法により測定することが
できる。
【００３３】
本発明の光硬化性樹脂組成物１００ｇ当たりの上記吸水性フィラーの総表面積の好ましい
下限は１０ｍ２、好ましい上限は１００ｍ２である。上記吸水性フィラーの総表面積がこ
の範囲であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物が、有機ＥＬ表示素子用封止剤と
して用いた際にパネル剥がれを抑制しつつバリア性により優れるものとなる。上記吸水性
フィラーの総表面積のより好ましい下限は２０ｍ２、より好ましい上限は８０ｍ２である
。
なお、上記「吸水性フィラーの総表面積」は、上記吸水性フィラーの含有量と上記吸水性
フィラーの平均比表面積とから算出することができる。
【００３４】
上記吸水性フィラーの吸水率の好ましい下限は１０重量％である。上記吸水性フィラーの
吸水率が１０重量％以上であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物がバリア性によ
り優れるものとなる。上記吸水性フィラーの吸水率のより好ましい下限は２０重量％であ
る。
また、上記吸水性フィラーの吸水率の好ましい上限は特にないが、実質的な上限は５０重
量％である。
なお、上記「吸水率」は、温度８５℃、湿度８５％の雰囲気下で２４時間放置する高温高
湿試験を行った場合における重量の変化率を意味する。具体的には、高温高湿試験（８５
℃－８５％、２４時間）前の重量をＷ１、高温高湿試験後の重量をＷ２とした場合、下記
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式（Ｉ）により算出される。
　吸水率（重量％）＝（（Ｗ２－Ｗ１）／Ｗ１）×１００　　（Ｉ）
【００３５】
上記吸水性フィラーを構成する材料としては、例えば、酸化カルシウム、酸化ストロンチ
ウム、酸化バリウム等のアルカリ土類金属の酸化物、酸化マグネシウム、モレキュラーシ
ーブ等が挙げられる。なかでも、吸水性の観点から、アルカリ土類金属の酸化物が好まし
く、酸化カルシウムがより好ましい。
【００３６】
上記吸水性フィラーの含有量は、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーと本発明に
かかる（メタ）アクリルモノマーとの合計１００重量部に対して、下限が５重量部、上限
が７０重量部である。上記吸水性フィラーの含有量がこの範囲であることにより、得られ
る光硬化性樹脂組成物がバリア性と接着性とを両立する効果に優れるものとなる。上記吸
水性フィラーの含有量の好ましい下限は１０重量部、好ましい上限は６０重量部、より好
ましい下限は１５重量部、より好ましい上限は５０重量部である。
【００３７】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、バリア性や塗布性を更に向上させること等を目的として
、上記吸水性フィラー以外の他のフィラーを含有してもよい。
上記他のフィラーとしては、例えば、タルク、シリカ、アルミナ等の無機フィラーや、ポ
リエステル微粒子、ポリウレタン微粒子、ビニル重合体微粒子、アクリル重合体微粒子等
の有機フィラー等が挙げられる。なかでも、タルク及び／又はシリカを含有することが好
ましく、タルク及び／又はフュームドシリカを含有することがより好ましい。
【００３８】
上記他のフィラーとしてタルクを用いる場合、バリア性及び塗布性の観点から、該タルク
の平均一次粒子径の好ましい下限は５μｍ、好ましい上限は５０μｍ、より好ましい上限
は１２μｍである。
上記他のフィラーとしてシリカを用いる場合、塗布性の観点から、該シリカの平均一次粒
子径の好ましい下限は７ｎｍ、好ましい上限は１０μｍ、より好ましい下限は１０ｎｍ、
より好ましい上限は１μｍである。
【００３９】
上記タルクのうち市販されているものとしては、例えば、ＭＩＣＲＯ　ＡＣＥ　Ｐ－４、
ＭＩＣＲＯ　ＡＣＥ　Ｐ－６、ＭＩＣＲＯ　ＡＣＥ　Ｐ－８（いずれも日本タルク社製）
等が挙げられる。
上記シリカのうち市販されているものとしては、例えば、アエロジル２００、アエロジル
３００、アエロジル３８０（いずれも日本アエロジル社製）等が挙げられる。
【００４０】
上記他のフィラーの含有量は、得られる光硬化性樹脂組成物の粘度等に応じて適宜調整す
ればよい。
上記他のフィラーとしてタルクを用いる場合、上記タルクの含有量は、本発明にかかるポ
リイソブチレン系ポリマーと本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーとの合計１００重
量部に対して、好ましい下限が５重量部、好ましい上限が５０重量部である。上記タルク
の含有量がこの範囲であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物が接着性及びバリア
性を両立する効果により優れるものとなる。上記タルクの含有量のより好ましい下限は１
０重量部、より好ましい上限は４０重量部である。
上記他のフィラーとしてシリカを用いる場合、上記シリカの含有量は、本発明にかかるポ
リイソブチレン系ポリマーと本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーとの合計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３０重量部である。上記シ
リカの含有量がこの範囲であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物が塗布性及びバ
リア性を両立する効果により優れるものとなる。上記シリカの含有量のより好ましい下限
は１重量部、より好ましい上限は２０重量部である。
【００４１】
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上記吸水性フィラーと上記他のフィラーとの合計の含有量は、本発明にかかるポリイソブ
チレン系ポリマーと本発明にかかる（メタ）アクリルモノマーとの合計１００重量部に対
して、１００重量部以下であることが好ましい。上記吸水性フィラーと上記他のフィラー
との合計の含有量がこの範囲であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物が接着性及
びバリア性を両立する効果により優れるものとなる。上記吸水性フィラーと上記他のフィ
ラーとの合計の含有量のより好ましい上限は８０重量部である。
【００４２】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、粘着付与剤を含有することが好ましい。
上記粘着付与剤としては、例えば、テルペン樹脂、変性テルペン樹脂、クマロン樹脂、イ
ンデン樹脂、石油樹脂等が挙げられる。
上記変性テルペン樹脂としては、例えば、水素添加テルペン樹脂、テルペンフェノール共
重合樹脂、芳香族変性テルペン樹脂等が挙げられる。
上記石油樹脂としては、例えば、脂環族系石油樹脂、非環式脂肪族系石油樹脂、芳香族系
石油樹脂、脂肪族芳香族共重合系石油樹脂等が挙げられる。
なかでも、他の成分との相溶性や、得られる光硬化性樹脂組成物の接着性、バリア性等の
観点から、上記粘着付与剤としては、石油樹脂が好ましく、脂環族系石油樹脂、芳香族系
石油樹脂、脂肪族芳香族共重合系石油樹脂がより好ましく、脂環族系石油樹脂が特に好ま
しい。
【００４３】
上記脂環族系石油樹脂のうち市販されているものとしては、例えば、Ｑｕｉｎｔｏｎｅ１
３２５、Ｑｕｉｎｔｏｎｅ１３４５（いずれも日本ゼオン社製）、アルコンＰ－１００、
アルコンＰ－１２５、アルコンＰ－１４０（いずれも荒川化学社製）、Ｅｓｃｏｒｅｚ５
３００シリーズ、５６００シリーズ（いずれもエクソンモービル社製）等が挙げられる。
上記芳香族系石油樹脂のうち市販されているものとしては、例えば、ＥＮＤＥＸ１５５（
イーストマン社製）等が挙げられる。
上記脂肪族芳香族共重合系石油樹脂のうち市販されているものとしては、例えば、Ｑｕｉ
ｎｔｏｎｅＤ１００（日本ゼオン社製）等が挙げられる。
【００４４】
上記粘着付与剤の含有量は、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーと本発明にかか
る（メタ）アクリルモノマーとの合計１００重量部に対して、好ましい下限が１重量部、
好ましい上限が１５重量部である。上記粘着付与剤の含有量がこの範囲であることにより
、得られる光硬化性樹脂組成物が優れた硬化性及びバリア性を維持しつつ、接着性により
優れるものとなる。上記粘着付与剤の含有量のより好ましい下限は５重量部、より好まし
い上限は１０重量部である。
【００４５】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、増感剤を含有してもよい。上記増感剤は、上記光ラジカ
ル重合開始剤の重合開始効率をより向上させて、本発明の光硬化性樹脂組成物の硬化反応
をより促進させる役割を有する。
【００４６】
上記増感剤としては、例えば、９，１０－ジブトキシアントラセン等のアントラセン系化
合物や、２，４－ジエチルチオキサントン等のチオキサントン系化合物や、２，２－ジメ
トキシ－１，２－ジフェニルエタン－１－オン、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。
【００４７】
上記増感剤の含有量は、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーと本発明にかかる（
メタ）アクリルモノマーとの合計１００重量部に対して、好ましい下限は０．０５重量部
、好ましい上限は３重量部である。上記増感剤の含有量が０．０５重量部以上であること
により、増感効果がより発揮される。上記増感剤の含有量が３重量部以下であることによ
り、吸収が大きくなり過ぎずに深部まで光を伝えることができる。上記増感剤の含有量の
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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。
【００４８】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、シランカップリング剤を含有してもよい。上記シランカ
ップリング剤は、本発明の光硬化性樹脂組成物と基板等との接着性を向上させる役割を有
する。
【００４９】
上記シランカップリング剤としては、本発明にかかるポリオレフィン系ポリマーと相溶可
能な公知のシランカップリング剤を用いることができ、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、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、ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン、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キシシラン等が挙げられる。
【００５０】
上記シランカップリング剤の含有量は、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーと本
発明にかかる（メタ）アクリルモノマーとの合計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こ
の範囲であることにより、得られる光硬化性樹脂組成物が優れたバリア性を維持しつつ、
の接着性により優れるものとなる。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３重量部である。
【００５１】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、溶剤を含有しないことが好ましい。
本発明の光硬化性樹脂組成物は、該溶剤を含有しなくても塗布性に優れるため、有機ＥＬ
表示素子等の製造に用いた場合でも、乾燥工程を必要とせず、アウトガスの発生等による
素子や装置へのダメージを抑制することができる。
【００５２】
また、本発明の光硬化性樹脂組成物は、本発明の目的を阻害しない範囲で、必要に応じて
、紫外線吸収剤、光安定剤、酸化防止剤、着色剤等の公知の各種添加剤を含有してもよい
。
【００５３】
本発明の光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、本発明にかかるポリイソブチレン系ポリマーと、本発明にかかる（メタ）アクリルモ
ノマーと、光ラジカル重合開始剤と、吸水性フィラーと、粘着付与剤や必要に応じて添加
するシランカップリング剤等の添加剤とを混合する方法等が挙げられる。
【００５４】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、Ｅ型粘度計を用いて２５℃、２．５ｒｐｍの条件で測定
される粘度の下限が１Ｐａ・ｓ、上限が１０００Ｐａ・ｓである。上記粘度がこの範囲で
あることにより、本発明の光硬化性樹脂組成物が塗布性及び形状保持性に優れるものとな
る。上記粘度の好ましい下限は１０Ｐａ・ｓ、好ましい上限は８００Ｐａ・ｓ、より好ま
しい下限は５０Ｐａ・ｓ、より好ましい上限は５００Ｐａ・ｓである。
【００５５】
本発明の光硬化性樹脂組成物は、有機ＥＬ表示素子用封止剤として好適に用いることがで
きる。本発明の光硬化性樹脂組成物からなる有機ＥＬ表示素子用封止剤もまた、本発明の
１つである。
【００５６】
本発明の有機ＥＬ表示素子用封止剤により形成される封止部の形状としては、有機発光材
料層を有する積層体を外気から保護しうる形状であれば特に限定されず、該積層体を完全
に被覆する形状であってもよいし、該積層体の周囲に封止壁を形成してもよい。なかでも
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、本発明の有機ＥＬ表示素子用封止剤は、該封止壁を形成するため有機ＥＬ表示素子用周
辺封止剤として好適に用いることができる。
【００５７】
本発明の有機ＥＬ表示素子用封止剤を用いてなる有機ＥＬ表示素子もまた、本発明の１つ
である。
【発明の効果】
【００５８】
本発明によれば、保存安定性、塗布性、接着性、及び、バリア性に優れる光硬化性樹脂組
成物を提供することができる。また、本発明によれば、該光硬化性樹脂組成物からなる有
機ＥＬ表示素子用封止剤、及び、該有機ＥＬ表示素子用封止剤を用いてなる有機ＥＬ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】
【００５９】
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。
【００６０】
（実施例１～１３、比較例１～１１）
表１、２に記載された配合比に従い、各材料を、各材料を撹拌混合機（シンキー社製、「
ＡＲ－２５０」）を用い、撹拌速度２０００ｒｐｍで撹拌混合した後、更に３本ロール（
ノリタケ社製、「ＮＲ－４２Ａ」）を用いて混練することにより、実施例１～１３、比較
例１～１１の光硬化性樹脂組成物を作製した。
得られた各光硬化性樹脂組成物について、Ｅ型粘度計（東機産業社製、「ＶＩＳＣＯＭＥ
ＴＥＲ　ＴＶ－２２」）を用いて、２５℃、２．５ｒｐｍの条件において測定した粘度を
表１、２に示した。
【００６１】
＜評価＞
実施例及び比較例で得られた各光硬化性樹脂組成物について、以下の評価を行った。結果
を表１、２に示した。
【００６２】
（保存安定性（相分離））
実施例及び比較例で得られた各光硬化性樹脂組成物を、ドクターブレードを用いてガラス
板上に１００μｍの厚さに塗布した。２５℃で１０分間放置した後、光学顕微鏡（倍率２
０倍）で塗膜を観察し、相分離が見られなかった場合を「○」、相分離が見られた場合を
「△」、光学顕微鏡を使用せずに目視で相分離が観察された場合を「×」として保存安定
性を評価した。
【００６３】
（接着性）
実施例及び比較例で得られた各光硬化性樹脂組成物１０ｇに対して、直径１０μｍのスペ
ーサー粒子（積水化学工業社製、「ミクロパールＳＰ－２１０」）０．０３ｇ加え、撹拌
混合機（シンキー社製、「ＡＲ－２５０」）を用いて均一に分散させた。ガラス基板Ａ（
長さ５０ｍｍ、幅２５ｍｍ、厚さ０．７ｍｍのガラス表面をアセトンで洗浄後乾燥したも
の）上に該スペーサー粒子を分散させた光硬化性樹脂組成物を塗布した後、ガラス基板Ｂ
（長さ５ｍｍ、幅５ｍｍ、厚さ０．７ｍｍのガラスをアセトンに浸漬洗浄し、乾燥したも
の）を貼り付け、加圧して厚みを均一にした後、ＵＶ－ＬＥＤ照射装置にて波長３６５ｎ
ｍの紫外線を３０００ｍＪ／ｃｍ２照射して光硬化性樹脂組成物を硬化させることにより
、ガラス基板Ａとガラス基板Ｂとを接着した。ガラス基板Ａとガラス基板Ｂとの剪断接着
力をダイシェアテスター（デイジ社製、「ボンドテスター４０００」）にて２３℃、２０
０μｍ／秒の剪断速度条件で測定した。
剪断接着力が２００Ｎ以上であった場合を「○」、２００Ｎ未満１００Ｎ以上であった場
合を「△」、１００Ｎ未満であった場合を「×」として接着性を評価した。
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【００６４】
（バリア性）
実施例及び比較例で得られた各光硬化性樹脂組成物について、以下のＣａ－ＴＥＳＴを行
った。
まず、３０ｍｍ×３０ｍｍのガラス基板に２ｍｍ×２ｍｍの開口部を複数有するマスクを
被せ、Ｃａを真空蒸着機により蒸着させた。蒸着の条件は、真空蒸着装置の蒸着器内を２
×１０－３Ｐａまで減圧してＣａを５．０Å／ｓの蒸着速度で２０００Å成膜するものと
した。Ｃａを蒸着したガラス基板を露点（－６０℃以上）に管理されたグローボックス内
に移動させ、表面に実施例及び比較例で得られた各光硬化性樹脂組成物を塗布したガラス
基板を貼り合わせた。この時、ガラス基板端面から２ｍｍ、４ｍｍ、６ｍｍの位置に蒸着
したＣａが存在するように貼り合わせた。次いで、３６５ｎｍの紫外線を３０００ｍＪ／
ｃｍ２照射することにより光硬化性樹脂組成物を硬化させ、Ｃａ－ＴＥＳＴ基板を作製し
た。
得られたＣａ－ＴＥＳＴ基板を、８５℃、８５％ＲＨの高温高湿条件に暴露し、時間毎の
水分の浸入距離をＣａの消失から観測した結果、水分の浸入距離が６ｍｍに達するまでの
時間が１０００時間以上であった場合を「○」、５００時間以上１０００時間未満であっ
た場合を「△」、５００時間未満であった場合を「×」としてバリア性を評価した。
なお、比較例１１で得られた光硬化性樹脂組成物は、Ｃａ－ＴＥＳＴ中にガラス基板が剥
離したため、バリア性を評価することができなかった。
【００６５】
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【表１】

【００６６】
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【表２】

【産業上の利用可能性】
【００６７】
本発明によれば、保存安定性、塗布性、接着性、及び、バリア性に優れる光硬化性樹脂組
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成物を提供することができる。また、本発明によれば、該光硬化性樹脂組成物からなる有
機ＥＬ表示素子用封止剤、及び、該有機ＥＬ表示素子用封止剤を用いてなる有機ＥＬ表示
素子を提供することができる。
【要約】　　　（修正有）
【課題】保存安定性、塗布性、接着性、及び、バリア性に優れる光硬化性樹脂組成物、及
び該光硬化性樹脂組成物からなる有機ＥＬ表示素子用封止剤、及び、該有機ＥＬ表示素子
用封止剤を用いてなる有機ＥＬ表示素子の提供。
【解決手段】主鎖に下記式（１）で表される繰り返し単位を有し、重量平均分子量が５０
００～１０万であるポリマーと、脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノマ
ーと、光ラジカル重合開始剤と、吸水性フィラーとを含有し、上記ポリマーとモノマーと
の合計１００重量部に対して、前記脂環式骨格と（メタ）アクリロイル基とを有するモノ
マーの含有量が３０～９０重量部であり、かつ、前記吸水性フィラーの含有量が５～６０
重量部であり、Ｅ型粘度計を用いて２５℃、２．５ｒｐｍの条件で測定される粘度が１～
１０００Ｐａ・ｓである光硬化性樹脂組成物。

【選択図】なし
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摘要(译)

解决的问题：为了提供具有优异的储存稳定性，涂布性，粘合性和阻隔
性的光固化性树脂组合物，包含该光固化性树脂组合物的有机EL显示元
件密封剂和有机EL。 提供一种使用用于显示装置的密封剂的有机EL显示
装置。 在主链上具有由下式（1）表示的重复单元并且重均分子量为
5,000至100,000的聚合物，以及具有脂环式骨架和（甲基）丙烯酰基的
单体 包含光自由基聚合引发剂和吸水填充剂，相对于聚合物和单体的总
量100重量份，具有脂环式骨架和（甲基）丙烯酰基的单体的含量为
30。 〜90重量份，吸水填充剂的含量为5〜60重量份，使用E型粘度计
在25℃，2.5rpm下测定的粘度为1〜1000Pa·s。 这是光固化性树脂组合
物。 [选择图]无
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