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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　窒化珪素膜と酸窒化珪素膜とが交互に積層された、少なくとも３層の積層構造を有する
有機ＥＬ素子用の封止膜であって、
　有機ＥＬ素子側から奇数番目の層が、２００ｎｍ以上の膜厚Ｔ１を有する窒化珪素膜で
あり、
　有機ＥＬ素子側から偶数番目の層が２０ｎｍ以上５０ｎｍ以下の膜厚Ｔ２を有する酸窒
化珪素膜であり、
　最上層が窒化珪素膜である
ことを特徴とする有機ＥＬ素子用の封止膜。
【請求項２】
　支持基板、下部電極、有機ＥＬ層、上部電極および封止膜をこの順に含み、
　該封止膜が、窒化珪素膜と酸窒化珪素膜とが交互に積層された少なくとも３層の積層構
造を有し、
　該上部電極に接する該封止膜の最下層、ならびに最下層から奇数番目の層が、２００ｎ
ｍ以上の膜厚Ｔ１を有する窒化珪素膜であり、
　該封止膜の最下層から偶数番目の層が２０ｎｍ以上５０ｎｍ以下の膜厚Ｔ２を有する酸
窒化珪素膜であり、
　該封止膜の最上層が窒化珪素膜である
ことを特徴とする有機ＥＬ素子。
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【請求項３】
　請求項２に記載の有機ＥＬ素子と、色変換層とを含む有機ＥＬディスプレイ。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、主に、有機ＥＬ素子用封止膜に関する。また、本発明は、該封止膜を備えた
有機ＥＬ素子、ならびに該有機ＥＬ素子を用いた有機ＥＬディスプレイに関する。
【背景技術】
【０００２】
　有機ＥＬディスプレイは、一般的に有機ＥＬ素子と封止基板との貼り合わせで形成され
る。特に、有機ＥＬ素子上部から光を取り出すトップエミッション型有機ＥＬディスプレ
イは、赤色（Ｒ）、緑色（Ｇ）および青色（Ｂ）のカラーフィルターを有する基板を封止
基板として貼り合せることで形成される。Ｒ、Ｇ、Ｂの多色発光が可能な有機ＥＬディス
プレイを得る手段の１つとして色変換法が知られている。色変換法は、有機ＥＬ素子の上
部に配置された色変換膜によって有機ＥＬ素子の発光を吸収し、吸収波長と異なる波長分
布の光への変換を行い、さらに色変換膜にて変換された光をカラーフィルターを通過させ
ることで所望の色再現を得る方法である。
【０００３】
　有機ＥＬ素子は、一般的に基板上に下部電極、有機ＥＬ層および上部電極がこの順に形
成された構造を有する。複数の独立して駆動することが可能な発光部を形成するために、
下部電極を画素毎に隔壁で絶縁し、それぞれの画素の下部電極をスイッチング素子と接続
するアクティブマトリクス駆動を行うことができる。有機ＥＬ層は、少なくとも発光層を
含み、必要に応じて正孔注入層、電子輸送層などの層を含んでもよい。
【０００４】
　有機ＥＬ層は、酸素や水分に極めて弱く、大気あるいは水分がパネル内部に浸入し、有
機ＥＬ層に到達するとダークエリアまたはダークスポットと呼ばれる発光欠陥点に成長す
る。そこで、上部電極以下の構造を覆うように、無機酸化物、無機窒化物、無機酸化窒化
物（ＳｉＯ２、ＳｉＯＮ、ＳｉＮなど）からなる封止膜を形成することが行われている。
封止膜の形成には、一般的にプラズマＣＶＤ成膜法が用いられてきている。プラズマＣＶ
Ｄ成膜法においては、その中に被成膜基板が配置された真空室内に、モノシラン、ジシラ
ン、アンモニア、一酸化二窒素、水素、窒素などの混合ガスを導入し、プラズマ放電を行
うことによって、被成膜基板上に、窒化珪素（ＳｉＮｘ）、酸窒化珪素（ＳｉＯＮ）、酸
化珪素（ＳｉＯｘ）などの膜を堆積させる。
【０００５】
　封止膜をたとえばＳｉＮｘ単層で形成する場合、大気や水分を充分に遮断する機能を有
するためには数μｍの膜厚の封止膜を形成する必要がある。したがって、成膜リードタイ
ムを要すること、およびプラズマ放電時間が長くなることの影響により、基板温度が上昇
し、それによってもたらされる有機ＥＬ層に対するダメージが懸念される。
【０００６】
　また、ＳｉＮｘは大きな残留応力を有するため、数μｍの膜厚のＳｉＮｘ膜を形成する
とクラックが発生することが知られている。そこで、特開２００６－１６４５４３号公報
においては、ＳｉＮｘと応力緩和層としてのＳｉＯＮとを積層した多層構造の封止膜を形
成して、ＳｉＮｘ膜の残留応力を緩和して、クラックの発生を防止することを提案してい
る（特許文献１参照）。ここで、応力緩和層としてのＳｉＯＮ膜は、ＳｉＮｘ膜の２～１
０倍の膜厚が必要であることが記載されている。しかしながら、特開２００６－１６４５
４３号公報においては、封止性能低下の要因であるピンホール抑制に対する多層構造の有
効性は開示されていない。
【０００７】
　また、特表２００５－５１２２９９号公報は、ディスプレイ装置用の封止膜として、Ｓ
ｉＮｘからなる第１層と、ＳｉＯｘ、ＳｉＯＮなどからなる第２層とを含む積層構造を開



(3) JP 4729759 B2 2011.7.20

10

20

30

40

50

示している（特許文献２参照）。ここで、ＳｉＮｘからなる第３層をさらに設けてもよい
ことが記載されている。特表２００５－５１２２９９号公報において、ＳｉＯｘ、ＳｉＯ
Ｎなどからなる第２層が、ＳｉＮｘからなる第１層中のピンホールの封止に有効であるこ
とは記載されているものの、第２層（ＳｉＯＮなど）の膜厚が増大するとピンホールが増
加して封止膜の特性が劣化することは認識されていない。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】特開２００６－１６４５４３号公報
【特許文献２】特表２００５－５１２２９９号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　有機ＥＬ素子の中でも、アクティブマトリクス駆動有機ＥＬ素子は、ＴＦＴなどからな
るスイッチング素子およびその配線を有していること、画素間は下部電極を分離するため
の隔壁で囲まれていることから、その上面は凹凸の多い形状となっている。凹凸の多い上
面が、その上に形成される封止膜中のピンホール発生の１つの要因となっている。たとえ
ば、ＳｉＮｘ単層膜による封止膜では、その膜厚を数μｍまで増大しても、発生したピン
ホールを完全に抑制することは難しい。また、そのように大きな膜厚の封止膜の形成は、
ＣＶＤ法におけるプラズマ放電による有機ＥＬ素子へのダメージが問題となる。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明の第１の実施形態の有機ＥＬ素子用の封止膜は、窒化珪素膜と酸窒化珪素膜とが
交互に積層された、少なくとも３層の積層構造を有し、有機ＥＬ素子側から奇数番目の層
が、２００ｎｍ以上の膜厚Ｔ１を有する窒化珪素膜であり、有機ＥＬ素子側から偶数番目
の層が２０ｎｍ以上５０ｎｍ以下の膜厚Ｔ２を有する酸窒化珪素膜であり、最上層が窒化
珪素膜であることを特徴とする。
【００１１】
　本発明の第２の実施形態の有機ＥＬ素子は、支持基板、下部電極、有機ＥＬ層、上部電
極および封止膜をこの順に含み、該封止膜が、窒化珪素膜と酸窒化珪素膜とが交互に積層
された少なくとも３層の積層構造を有し、該上部電極に接する該封止膜の最下層、ならび
に最下層から奇数番目の層が、２００ｎｍ以上の膜厚Ｔ１を有する窒化珪素膜であり、該
封止膜の最下層から偶数番目の層が２０ｎｍ以上５０ｎｍ以下の膜厚Ｔ２を有する酸窒化
珪素膜であり、該封止膜の最上層が窒化珪素膜であることを特徴とする。
【００１２】
　本発明の第３の実施形態の有機ＥＬディスプレイは、第２の実施形態に記載の有機ＥＬ
素子と、色変換層とを含むことを特徴とする。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明の封止膜は、ピンホールが存在しないことによって、優れた防湿性を有する。ま
た、本発明の有機ＥＬ素子は、前述の優れた防湿性を有する封止膜を用いることによって
、長期間にわたって優れた発光効率を維持することができる。また、本発明の封止膜は高
い可視光透過率を有するため、本発明の有機ＥＬ素子は、特にトップエミッション型有機
あＥＬ素子として有用である。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】図１は、本発明の有機ＥＬ素子の１つの構成例の断面図である。
【図２】図２は、本発明の有機ＥＬディスプレイの１つの構成例の断面図である。
【図３】図３は、実施例１の封止膜の評価結果を表わすグラフである。
【図４】図４は、実施例２の封止膜の評価結果を表わすグラフである。
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【図５】図５は、実施例３の封止膜の評価結果を表わすグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　本発明の第１の実施形態の有機ＥＬ素子用の封止膜は、窒化珪素膜と酸窒化珪素膜とが
交互に積層された少なくとも３層の積層構造を有し、有機ＥＬ素子側から奇数番目の層が
、２００ｎｍ以上の膜厚Ｔ１を有する窒化珪素膜であり、有機ＥＬ素子側から偶数番目の
層が２０ｎｍ以上５０ｎｍ以下の膜厚Ｔ２を有する酸窒化珪素膜であることを特徴とする
。
【００１６】
　封止膜中に成長するピンホールは、下地となる有機ＥＬ素子表面の段差、凸部などが原
因となって発生し、有機ＥＬ素子表面から封止膜表面まで貫通することによって水分など
の通過経路となる。ピンホールが有機ＥＬ素子表面から封止膜表面まで貫通する確率は、
膜厚の増大とともに減少することが分かっている。しかしながら、前述のように、ピンホ
ールの貫通を完全に抑制することは困難であり、かつ封止膜の厚膜化はプラズマ放電によ
る有機ＥＬ素子へのダメージをもたらす恐れがある。
【００１７】
　本発明者は、ピンホールの成長を抑制する手段として、異種の材料の膜を積層すること
によって、ヘテロ界面を形成することが有効であることを見いだした。本発明における「
ヘテロ界面」とは、異なる化学種の２つの層の間の界面を意味する。製膜速度、放電パワ
ー、原料ガス流量、ガス圧などの製膜条件を変更した２つの同じ化学種の層（たとえば２
種のＳｉＮｘ膜）の間に形成される界面には、ピンホールを抑制する効果は期待できない
。
【００１８】
　本発明の封止膜において、有機ＥＬ素子側から奇数番目の層は、封止膜に対して酸素お
よび水分の遮断機能を付与するための層である。奇数番目の層は、有機ＥＬ素子からの発
光の入射面である、有機ＥＬ素子に接する層（第１層）を含む。そのため、有機ＥＬ素子
からの発光を伝達する際の光学的損失を小さくするために比較的に大きな屈折率を有する
材料で形成することが望ましい。これらの理由により、奇数番目の層は窒化珪素（ＳｉＮ
ｘ）膜で構成される。さらに、奇数番目の層（特に第１層）の膜厚Ｔ１を２００ｎｍ以上
とすることによって、封止膜を形成する面の段差および凸部に起因して発生したピンホー
ルの成長を抑制することが可能となる。
【００１９】
　本発明の封止膜において、有機ＥＬ素子側から偶数番目の層は、奇数番目の層との間に
ヘテロ界面を形成してピンホールの成長を抑制するための層である。偶数番目の層は、酸
窒化珪素（ＳｉＯＮ）膜で形成される。ＳｉＯＮがＳｉＮｘに比較して吸湿しやすい傾向
があることからも、ＳｉＯＮを偶数番目の層に用いることが望ましい。ピンホールの成長
の抑制、すなわち水分の通過経路形成の防止の観点から、偶数番目の層の膜厚Ｔ２を２０
ｎｍ以上５０ｎｍ以下という範囲内に設定することによって、所定の総膜厚の範囲内で可
能な限り多くのヘテロ界面を形成することが望ましい。また、ＳｉＯＮがＳｉＮｘより小
さい屈折率を有するため、有機ＥＬ素子からの発光を伝達する際の光学的損失を小さくす
るためにも、奇数番目の層の膜厚Ｔ１よりも薄い、２０ｎｍ以上５０ｎｍ以下の膜厚Ｔ２
を有することが有利である。
【００２０】
　本発明の封止膜を構成するＳｉＮｘ膜およびＳｉＯＮ膜は、プラズマＣＶＤ法を用いて
形成される。ＳｉＮｘ膜を形成する場合には、モノシラン、アンモニアおよび不活性ガス
の混合物、好ましくはモノシラン、アンモニアおよび窒素の混合物を原料ガスとして用い
ることができる。ＳｉＯＮ膜を形成する場合には、モノシラン、アンモニアおよび亜酸化
窒素の混合物を原料ガスとして用いることができる。
【００２１】
　封止膜の形成中のプラズマに対する暴露によって被成膜基板である有機ＥＬ素子の温度
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が上昇することを防止するために、有機ＥＬ素子の支持基板の温度を７０℃以下に制御す
ることが望ましい。
【００２２】
　また、本発明の封止膜は、以下の手法を採用することによって、被成膜基板を成膜チャ
ンバーから取り出すことなしに、連続的に形成することができる。１つの層の形成終了後
に、プラズマ放電および原料ガスの導入を停止し、成膜チャンバー内に残留する原料ガス
を排気する。続いて、次の層を形成するための原料ガスの導入を開始し、原料ガスの圧力
および流量を調整し、プラズマ放電を開始して次の層の形成を行う。
【００２３】
　本発明の第２の実施形態の有機ＥＬ素子は、支持基板、下部電極、有機ＥＬ層、上部電
極および封止膜をこの順に含み、該封止膜が、第１の実施形態に記載のものであることを
特徴とする。本発明の有機ＥＬ素子の１例を図１に示した。図１の構成においては、支持
基板１０の上に下部電極２０、有機ＥＬ層２２および上部電極２４がこの順に形成され、
上部電極２４以下の構造が封止膜３０によって覆われている。
【００２４】
　支持基板１０は、その上に順次積層される下部電極２０、有機ＥＬ層２２、上部電極２
４および封止膜３０の形成において用いられる種々の条件（たとえば、使用される溶媒、
温度等）に耐えることができる材料を用いて形成される。また、支持基板１０の材料は、
優れた寸法安定性を有することが好ましい。好ましい支持基板１０の例は、ガラス基板、
ならびに、ポリオレフィン、ポリメチルメタクリレートなどのアクリル樹脂、ポリエチレ
ンテレフタレートなどのポリエステル樹脂、ポリカーボネート樹脂、もしくはポリイミド
樹脂で形成された剛直性の樹脂基板を含む。また、ポリオレフィン、ポリメチルメタクリ
レートなどのアクリル樹脂、ポリエチレンテレフタレートなどのポリエステル樹脂、ポリ
カーボネート樹脂、またはポリイミド樹脂などで形成された可撓性フィルムを、支持基板
１０として用いることができる。
【００２５】
　また、支持基板１０の上に、ＴＦＴなどのスイッチング素子およびその配線、および／
または平坦化膜などを形成してもよい。平坦化膜は任意の樹脂を用いて作製することがで
きる。平坦化膜を形成する場合、その上に、平坦化膜を形成する樹脂からのガスを防止す
るパッシベーション膜をさらに形成してもよい。パッシベーション膜は、スパッタ法、Ｃ
ＶＤ法などを用いて、酸化珪素（ＳｉＯｘ）、ＳｉＯＮ、ＳｉＮｘ等の無機材料を堆積さ
せることによって形成することができる。
【００２６】
　下部電極２０および上部電極２４は、有機ＥＬ層２２へ電荷を注入する機能を有し、外
部駆動回路または外部駆動回路との配線に接続される。下部電極２０または上部電極２４
の少なくとも一方は、透明電極である。下部電極２０または上部電極２４の他方は、発光
効率の観点から、反射電極であることが望ましい。反射電極の形成に用いることができる
望ましい材料は、高反射率の金属（アルミニウム、銀、モリブデン、タングステン、ニッ
ケル、もしくはクロムなど）、または高反射率のアモルファス合金（ＮｉＰ、ＮｉＢ、Ｃ
ｒＰ、もしくはＣｒＢなど）を含む。また、可視光において８０％以上の反射率を得るこ
とができるという観点から、特に好ましい材料は銀合金を含む。用いることができる銀合
金は、たとえば、銀と、第１０族のニッケル、第１族のルビジウム、第１４族の鉛、およ
び第１０族の白金のうちの少なくとも１種との合金、あるいは、銀と、第２族のマグネシ
ウムおよびカルシウムのうちの少なくとも１種との合金を含む。
【００２７】
　一方、透明電極の形成に用いることができる望ましい材料は、ＳｎＯ２、Ｉｎ２Ｏ３、
Ｉｎ－Ｓｎ酸化物、Ｉｎ－Ｚｎ酸化物、ＺｎＯ、またはＺｎ－Ａｌ酸化物などの導電性金
属酸化物を含む。
【００２８】
　透明電極として形成される電極は、有機ＥＬ層２２からの発光を外部に取り出す機能を
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実効あるものとするため、波長４００～８００ｎｍの光に対して５０％以上、好ましくは
８５％以上の透過率を有することが望ましい。
【００２９】
　下部電極２０および上部電極２４の少なくとも一方または両方を複数の部分に分割する
ことによって、複数の独立して駆動可能な発光部を有する有機ＥＬ素子を作製することが
できる。たとえば、下部電極２０を複数の部分電極に分割し、部分電極のそれぞれを支持
基板１０上に設けられたスイッチング素子と１対１で接続し、上部電極２４を一体型の共
通電極とすることによって、アクティブマトリクス駆動型の有機ＥＬ素子を作製すること
ができる。あるいはまた、下部電極２０および上部電極２４の両方を複数のストライプ状
部分電極に分割し、下部電極２０のストライプ状部分電極が延びる方向を、上部電極２４
のストライプ状部分電極が延びる方向と交差させる（好ましくは直交させる）ことによっ
て、パッシブマトリクス駆動型の有機ＥＬ素子を作製することができる。パッシブマトリ
クス駆動型の有機ＥＬ素子においては、下部電極２０のストライプ状部分電極と上部電極
２４のストライプ状部分電極とが交差する部分が発光部となる。
【００３０】
　有機ＥＬ層２２は、下部電極２０と上部電極２４との間に挟まれて位置し、発光部の中
核をなす層である。有機ＥＬ層２２は、少なくとも有機発光層を含み、必要に応じて正孔
輸送層、正孔注入層、電子輸送層および／または電子注入層を含む。有機ＥＬ層２２には
、たとえば、下記のような層構成を採用することができる。
　（１）有機発光層
　（２）正孔注入層／有機発光層
　（３）有機発光層／電子注入層
　（４）正孔注入層／有機発光層／電子注入層
　（５）正孔輸送層／有機発光層／電子注入層
　（６）正孔注入層／正孔輸送層／有機発光層／電子注入層
　（７）正孔注入層／正孔輸送層／有機発光層／電子輸送層／電子注入層
なお、上記（１）～（７）の各構成においては、陽極として機能する電極が左側に接続さ
れ、陰極として機能する電極が右側に接続される。
【００３１】
　有機発光層は、公知の材料を用いて形成することができる。青色から青緑色の発光を得
るための材料としては、たとえば、ベンゾチアゾール系、ベンゾイミダゾール系もしくは
ベンゾオキサゾール系などの蛍光増白剤、金属キレート化オキソニウム化合物（Ａｌｑ３

（トリス（８－キノリノラト）アルミニウム錯体）に代表されるアルミニウム錯体など）
、スチリルベンゼン系化合物（４，４’－ビス（ジフェニルビニル）ビフェニル（ＤＰＶ
Ｂｉ）など）、芳香族ジメチリディン系化合物、縮合芳香環化合物、環集合化合物、また
はポルフィリン系化合物などが好ましい。
【００３２】
　また、ホスト化合物にドーパントを添加することによって、種々の波長域の光を発する
有機発光層を形成することもできる。この場合、用いることができるホスト化合物は、ジ
スチリルアリーレン系化合物、Ｎ，Ｎ’－ジトリル－Ｎ，Ｎ’－ジフェニルビフェニルア
ミン（ＴＰＤ）、またはＡｌｑ３などを含む。一方、用いることができるドーパントは、
ペリレン（青紫色）、クマリン６（青色）、キナクリドン系化合物（青緑色～緑色）、ル
ブレン（黄色）、４－ジシアノメチレン－２－（ｐ－ジメチルアミノスチリル）－６－メ
チル－４Ｈ－ピラン（ＤＣＭ、赤色）、白金オクタエチルポルフィリン錯体（ＰｔＯＥＰ
、赤色）などを含む。
【００３３】
　正孔輸送層は、トリアリールアミン部分構造、カルバゾール部分構造、またはオキサジ
アゾール部分構造を有する材料を用いて形成することができる。たとえば、ＴＰＤ、α－
ＮＰＤ、ＭＴＤＡＰＢ（ｏ－，ｍ－，ｐ－）、またはｍ－ＭＴＤＡＴＡなどを使用して、
正孔輸送層を形成することが好ましい。
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【００３４】
　正孔注入層は、Ｐｃ類（ＣｕＰｃなどを含む）、またはインダンスレン系化合物などの
材料を用いて形成することができる。
【００３５】
　電子輸送層は、Ａｌｑ３のようなアルミニウム錯体、ＰＢＤもしくはＴＰＯＢのような
オキサジアゾール誘導体、ＴＡＺのようなトリアゾール誘導体、トリアジン誘導体、フェ
ニルキノキサリン類、またはＢＭＢ－２Ｔのようなチオフェン誘導体などの材料を用いて
形成することができる。
【００３６】
　電子注入層は、Ａｌｑ３のようなアルミニウム錯体、またはアルカリ金属もしくはアル
カリ土類金属をドープしたアルミニウムのキノリノール錯体などの材料を用いて形成する
ことができる。
【００３７】
　上述の層とは別に、有機ＥＬ層２２と上部電極２４との間に、さらにキャリア注入効率
を高めるためのバッファ層を任意選択的に形成することもできる（不図示）。バッファ層
は、アルカリ金属、アルカリ土類金属もしくはそれらの合金、または希土類金属もしくは
それらのフッ化物などの電子注入性材料を用いて形成することができる。さらに、有機Ｅ
Ｌ層２２上に、上部電極２４を形成する時のダメージを緩和するために、ＭｇＡｇ等から
なるダメージ緩和層（不図示）を形成することも好ましい。
【００３８】
　封止膜３０は、第１の実施形態に記載される構成を有し、第１の実施形態に記載される
材料および方法を用いて形成される。
【００３９】
　本発明の第３の実施形態の有機ＥＬディスプレイは、第２の実施形態に記載の有機ＥＬ
素子と、色変換層とを含む。ここで、有機ＥＬ素子は、複数の独立して駆動可能な発光部
を有する。本発明の有機ＥＬディスプレイの１つの構成例を図２に示す。図２の構成にお
いては、その上に形成された色変換層４２を含む封止基板４０と、図１に示した有機ＥＬ
素子とを、接着層５０によって貼り合わせた構造を有する。図２の構成においては、上部
電極２４は透明電極である。また、下部電極２０は、反射電極であることが望ましい。
【００４０】
　封止基板４０は、支持基板１０と同様の材料を用いて形成することができる。１枚の支
持基板１０の上に複数の有機ＥＬ素子となるべき構造を形成する場合、封止基板４０は支
持基板１０と同等の寸法を有する１枚の基板であってもよいし、有機ＥＬ素子となるべき
構造に相当する寸法を有する複数枚の基板であってもよい。支持基板１０と同等の寸法を
有する１枚の封止基板４０を用いる場合、接着層５０による貼り合わせの後に、支持基板
１０および封止基板４０の切断を行って、複数の有機ＥＬ素子が得られる。一方、有機Ｅ
Ｌ素子となるべき構造に相当する寸法を有する複数枚の封止基板４０を用いる場合、それ
ぞれの封止基板４０を、有機ＥＬ素子となるべき構造に対応する位置に配置して接着層５
０による貼り合わせを行う。貼り合わせの後に支持基板１０の切断を行って、複数の有機
ＥＬ素子が得られる。
【００４１】
　色変換層４２は、有機ＥＬ層２２が発する光を吸収し、異なる波長分布の蛍光を発する
機能を有する層である。本実施形態の有機ＥＬディスプレイは、複数種の色変換層４２を
有してもよい。色変換層４２の形成に用いることができる蛍光材料は、Ａｌｑ３などのア
ルミキレート系色素、３－（２－ベンゾチアゾリル）－７－ジエチルアミノクマリン（ク
マリン６）、３－（２－ベンゾイミダゾリル）－７－ジエチルアミノクマリン（クマリン
７）、クマリン１３５などのクマリン系色素、ソルベントイエロー４３、ソルベントイエ
ロー４４のようなナフタルイミド系色素のような低分子系の有機蛍光色素、ならびに、ポ
リフェニレン、ポリアリーレン、ポリフルオレンに代表される高分子蛍光材料を含む。必
要に応じて、複数種の蛍光材料の混合物を用いて、色変換層４２を形成してもよい。
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【００４２】
　色変換層４２は、蒸着法、塗布法、インクジェット法などの方法を用いて形成すること
ができる。インクジェット法を用いてパターン化された色変換層４２を形成する場合、前
述の蛍光材料をインクにする必要がある。インクの形成に用いる溶媒は、蛍光材料を溶解
させることができるものである。使用する蛍光材料の種類に依存するが、たとえばトルエ
ンなどの非極性有機溶媒、またはクロロホルム、アルコール系、ケトン系などの極性有機
溶媒を用いることができる。インクの粘度および蒸気圧、あるいは蛍光材料の溶解性を調
製することを目的として、複数の溶媒の混合物を用いることもできる。
【００４３】
　任意選択的に、封止基板４０と色変換層４２との間に１種または複数種のカラーフィル
ター（不図示）を設けてもよい。カラーフィルターは、特定の波長域の光を透過させて、
光の色相を調製するための層である。カラーフィルターは、当該技術において知られてい
る任意の材料および方法を用いて形成することができる。フルカラーの有機ＥＬディスプ
レイを作製する場合、たとえば、赤色、緑色および青色のカラーフィルターを設けること
が望ましい。
【００４４】
　また、任意選択的に、複数種の色変換層４２の間隙、または複数種のカラーフィルター
の間隙に、ブラックマトリクス（不図示）を設けてもよい。ブラックマトリクスは、可視
光を遮断して、有機ＥＬディスプレイのコントラスト比を向上させるための層である。ブ
ラックマトリクスは、当該技術において知られている任意の材料および方法を用いて形成
することができる。ブラックマトリクスは、有機ＥＬディスプレイの画素または副画素を
画定する複数の開口部を有する構造であってもよいし、複数のストライプ状部分からなる
構造であってもよい。
【００４５】
　さらに、任意選択的に、色変換層４２を覆うようにバリア層（不図示）を設けてもよい
。バリア層は、水分または酸素による色変換層４２の劣化を防止するための層である。バ
リア層は、たとえば、スパッタ法、ＣＶＤ法などを用いて、ＳｉＯｘ、ＳｉＯＮ、ＳｉＮ
ｘなどの無機材料を堆積させることによって形成することができる。
【００４６】
　接着層５０は、支持基板１０および封止基板４０の周縁部においてそれら基板を接着し
、かつ有機ＥＬ層２２などの各構成層を外部環境から隔離するための層である。接着層５
０は、ＵＶ硬化型接着剤などを用いて形成することができる。支持基板１０と封止基板４
０との間隔を制御することを目的として、ガラスビーズなどのスペーサ粒子を含むＵＶ硬
化型接着剤などを用いて接着層５０を形成してもよい。
【００４７】
　任意選択的に、支持基板１０、封止基板４０および接着層５０によって画定される内部
空間に、光透過性の樹脂を充填してもよい。
【００４８】
　図２には、封止基板４０の上に色変換層４２を設けた色変換基板を有機ＥＬ素子と貼り
合わせる、いわゆるトップエミッション型の構成を例示した。しかしながら、色変換層４
２を、有機ＥＬ素子の支持基板１０と下部電極２０との間に配置する、いわゆるボトムエ
ミッション型の構成を採ってもよい。この場合、下部電極２０が透明電極である。また、
上部電極２４は、反射電極であることが望ましい。さらに、色変換層４２と下部電極２０
との間にバリア層を設けてもよい。また、支持基板１０と色変換層４２との間にカラーフ
ィルターを設けてもよい。加えて、複数種の色変換層４２の間隙、または複数種のカラー
フィルターの間隙に、ブラックマトリクス（不図示）を設けてもよい。
【実施例】
【００４９】
　　（実施例１）
　被成膜基板のモデルとして、高さ１μｍの段差を１ｃｍ２当たり６０個有するＳｉウェ
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ーハを準備した。Ｓｉウェーハの温度を６０℃に制御した状態で、ＳｉＮｘ膜である第１
層、膜厚５０ｎｍのＳｉＯＮ膜である第２層および膜厚２００ｎｍのＳｉＮｘ膜である第
３層を形成し、３層構造の封止膜を得た。ここで、第１層の膜厚を、１００～２５０ｎｍ
の範囲内で変動させた。
【００５０】
　次いで、封止膜を形成したサンプルを２．５時間にわたって液温７５℃の２０質量％水
酸化カリウム水溶液に浸漬した。その後にＳｉウェーハ上に形成されたエッチピットを計
数し、エッチピット密度（個／ｃｍ２）を求めた。このエッチピット密度は、封止膜を貫
通して形成されたピンホールの密度に相当する。評価結果を図３に示した。
【００５１】
　図３から明らかなように、第１層の膜厚を２００ｎｍ以上とすることによって、エッチ
ピット密度すなわちピンホールの密度の低減がなされた。この現象は、第１層の膜厚が２
００ｎｍより薄い場合、被成膜基板（Ｓｉウェーハ）の段差に起因し、第２層のＳｉＯＮ
膜によっても成長を抑制しきれないピンホールが増大するためと考えられる。
【００５２】
　　（実施例２）
　第１層の膜厚を２００ｎｍに固定し、第２層の膜厚を０ｎｍ～１００ｎｍまで変動させ
たことを除いて、実施例１と同様の手順でサンプルの作製および評価を行った。結果を図
４に示す。
【００５３】
　図４から明らかなように、第２層の膜厚が０ｎｍの場合、すなわち第２層を形成せずに
ヘテロ界面を形成しなかった場合には、エッチピット密度が著しく大きくなった。このこ
とから、ヘテロ界面の存在がピンホールの成長の抑制に重要であることが分かる。また、
第２層の膜厚が５０ｎｍを超えると、エッチピット密度すなわちピンホールの密度が上昇
する傾向が認められる。この現象は、ＳｉＯＮ膜がＳｉＮｘ膜よりも高い吸湿性を有する
ことにより、所定の膜厚以上になると水分の透過を促進しやすくなることによると考えら
れる。
【００５４】
　　（実施例３）
　本実施例は、封止膜の積層構造および総膜厚の効果を検証するための例である。
【００５５】
　第１群のサンプルは、単層のＳｉＮｘ膜からなる封止膜を有する。第１群のサンプルは
、第２層および第３層を形成せず、第１層の膜厚を２００～６００ｎｍまで変動させたこ
とを除いて、実施例１の手順にしたがって形成した。
【００５６】
　第２群のサンプルは、ＳｉＮｘ膜／ＳｉＯＮ膜の２層構造の封止膜を有する。第２群の
サンプルは、第３層を形成せず、第１層および第２層の膜厚がそれぞれ総合膜厚の１／２
になるようにして、総合膜厚を２００～６００ｎｍまで変動させたことを除いて、実施例
１の手順にしたがって形成した。
【００５７】
　第３群のサンプルは、ＳｉＮｘ膜／ＳｉＯＮ膜／ＳｉＮｘ膜の３層構造の封止膜を有す
る。第３群のサンプルは、第１層の膜厚を総合膜厚の１／２とし、第２層の膜厚を５０ｎ
ｍに固定して、総合膜厚を２００～６００ｎｍまで変動させたことを除いて、実施例１の
手順にしたがって形成した。
【００５８】
　得られた第１群～第３群のサンプルを、実施例１と同様の手順によって評価した。結果
を図５に示す。
【００５９】
　図５から明らかなように、単層構造の第１群および２層構造の第２群のサンプルに比較
して、３層構造の第３群のサンプルが、より少ないエッチピット密度を示した。このこと
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から、３層構造として第２層のＳｉＯＮ膜によって形成されるヘテロ界面の数を増やすこ
と、ならびに、最表面となる第３層を吸湿性の低いＳｉＮｘ膜で形成することが、ピンホ
ールの成長の抑制に重要であることが分かる。また、特に第１層および第３層の膜厚が２
００ｎｍ以上となる総合膜厚５００ｎｍ以上の場合に、エッチピット密度が減少している
。このことは、実施例１においても検証したように、第１層および第３層の膜厚を２００
ｎｍ以上とすることによって、被成膜基板の段差に起因するピンホールを効率的に抑制で
きたためと考えられる。
【００６０】
　　（実施例４）
　本実施例においては、画素数２×２、画素幅０．３ｍｍ×０．３ｍｍの赤色発光有機Ｅ
Ｌディスプレイを作製する。
【００６１】
　支持基板１０として、フュージョンガラス（コーニング製１７３７ガラス、５０×５０
×１．１ｍｍ）を準備した。スパッタ法を用いて、支持基板１０上に膜厚１００ｎｍのＡ
ｇ膜を堆積させた。得られたＡｇ膜をフォトリソグラフ法によってパターニングして、幅
０．３ｍｍの２つのストライプ状電極からなる下部電極２０を形成した。
【００６２】
　次に、下部電極２０を形成した支持基板１０を抵抗加熱蒸着装置内に設置した。マスク
を使用した蒸着法によって、下部電極２０の上に膜厚１．５ｎｍのＬｉからなるバッファ
層を形成した。引き続いて、蒸着法を用いて、電子輸送層／発光層／正孔輸送層／正孔注
入層の４層からなる有機ＥＬ層２２を形成した。電子輸送層は膜厚２０ｎｍのＡｌｑ３で
あり、発光層は膜厚３０ｎｍのＤＰＶＢｉであり、正孔輸送層は膜厚１０ｎｍのα－ＮＰ
Ｄであり、正孔注入層は膜厚１００ｎｍのＣｕＰｃであった。有機ＥＬ層２２の成膜の際
には、装置の真空槽の内圧を１×１０－４Ｐａとし、０．１ｎｍ／ｓの成膜速度で各層を
形成した。引き続いて、蒸着法を用いて、膜厚５ｎｍのＭｇＡｇ膜を形成して、ダメージ
緩和層を形成した。
【００６３】
　次に、ダメージ緩和層を形成した積層体を、真空を破ることなしに対向スパッタ装置に
移動させた。メタルマスクを用いるスパッタ法によって、膜厚１００ｎｍのＩＺＯを堆積
させて、透明な上部電極２４を形成した。上部電極２４は、下部電極２０のストライプ状
電極と直交する方向に延び、０．３ｍｍの幅を有する２つのストライプ状電極から構成さ
れた。
次に、上部電極２４を形成した積層体をプラズマＣＶＤ装置に移動させた。プラズマＣＶ
Ｄ法を用いて、総膜厚１０００ｎｍの７層構成の封止膜３０を形成して、有機ＥＬ素子を
得た。上部電極２４に接する第１層を、膜厚２５０ｎｍのＳｉＮｘ膜とした。第２、第４
および第６層を、膜厚５０ｎｍのＳｉＯＮ膜とし、第３、第５および第７層を、膜厚２０
０ｎｍのＳｉＮｘ膜とした。
【００６４】
　それぞれのＳｉＮｘ膜の形成において、流量７０ｓｃｃｍのモノシラン、流量８０ｓｃ
ｃｍのアンモニア、および流量２０００ｓｃｃｍの窒素の混合物を原料ガスとして用いた
。成膜室内の圧力を１００Ｐａに設定し、周波数２７．１２ＭＨｚおよび電力密度０．５
Ｗ／ｃｍ２の高周波電力を印加して、ＳｉＮｘ膜を堆積させた。この際に、被成膜基板を
担持するステージの温度を６０℃に設定した。
【００６５】
　それぞれのＳｉＯＮ膜の形成において、流量７０ｓｃｃｍのモノシラン、流量８０ｓｃ
ｃｍのアンモニア、流量２０ｓｃｃｍの亜酸化窒素および流量２０００ｓｃｃｍの窒素の
混合物を原料ガスとして用いた。成膜室内の圧力を１００Ｐａに設定し、周波数２７．１
２ＭＨｚおよび電力密度０．５Ｗ／ｃｍ2の高周波電力を印加して、ＳｉＯＮ膜を堆積さ
せた。この際に、被成膜基板を担持するステージの温度を６０℃に設定した。
【００６６】
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　各構成層の形成の切替は、高周波電力および原料ガスの導入を停止し、成膜室内に残留
する原料ガスを排気し、次の層の原料ガスの導入を開始し、成膜室内の圧力を調整し、高
周波電力の印加を再開する手順にて行った。
【００６７】
　別途、封止基板４０としてフュージョンガラス（コーニング製１７３７ガラス、５０×
５０×１．１ｍｍ）を準備した。封止基板４０上に、赤色カラーフィルタ材料（カラーモ
ザイクＣＲ７００１（富士フイルム株式会社から入手可能））を塗布し、パターニングを
行って、有機ＥＬ素子の画素に相当する位置に、０．５ｍｍ×０．５ｍｍの寸法を有する
４つの部分からなる赤色カラーフィルターを形成した。赤色カラーフィルターは、１．５
μｍの膜厚を有した。
【００６８】
　次いで、赤色カラーフィルターを形成した封止基板４０を抵抗加熱蒸着装置に設置した
。蒸着法を用いて、赤色カラーフィルター上に、クマリン６およびＤＣＭ－２を含み、３
００ｎｍの膜厚を有する赤色の色変換層４２を堆積させた。クマリン６およびＤＣＭ－２
のそれぞれを別個の坩堝内で加熱して、クマリン６の蒸着速度を０．３ｎｍ／ｓとし、Ｄ
ＣＭ－２の蒸着速度を０．００５ｎｍ／ｓとした。色変換層４２中のクマリン６：ＤＣＭ
－２のモル比は４９：１であった。
【００６９】
　有機ＥＬ素子および色変換層４２を積層した積層体を、酸素および水分のそれぞれが５
ｐｐｍ以下の雰囲気に保持された貼り合わせ装置に移送した。次に、封止基板４０の外周
部にエポキシ系ＵＶ硬化型接着剤をディスペンサを用いて塗布した。次に、色変換層４２
と封止膜３０とを対向させた状態で、接着剤によって封止基板４０と支持基板１０とを貼
り合わせた。次に、マスクを用いて、封止基板４０の外周部のＵＶ硬化型接着剤のみに紫
外線を照射して、接着剤を仮硬化させた。続いて、貼り合わせ体を、加熱炉内で１時間に
わたって８０℃に加熱して接着剤を硬化させて接着層５０を形成し、有機ＥＬディスプレ
イを得た。
【００７０】
　　（比較例１）
　封止膜３０を、膜厚１０００ｎｍのＳｉＮｘ膜のみで形成したことを除いて、実施例４
の手順を繰り返して、有機ＥＬディスプレイを得た。ＳｉＮｘ膜の形成は、実施例４と同
様の条件で行った。
【００７１】
　　（比較例２）
　封止膜３０を、総膜厚１０００ｎｍの５層構成にしたことを除いて、実施例４の手順を
繰り返して、有機ＥＬディスプレイを得た。封止膜３０の第１、第３および第５層を膜厚
２００ｎｍのＳｉＮｘ膜とし、第２および第４層を膜厚２００ｎｍのＳｉＯＮ膜とした。
ＳｉＮｘ膜およびＳｉＯＮ膜のそれぞれの形成は、実施例４と同様の条件で行った。
【００７２】
　　（評価）
　実施例４ならびに比較例１および２の有機ＥＬディスプレイを、６０℃、９０％ＲＨの
環境で、１０００時間にわたって電流密度０．１Ａ／ｃｍ２で連続駆動した。その後に、
直径５０μｍ以上のダークスポットの発生数を計数した。それぞれの例のディスプレイに
関して、１０個のサンプルの評価を行い、１ｃｍ２当たりのダークスポットの発生密度を
算出した。結果を第１表に示す。
【００７３】
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【表１】

【００７４】
　第１表から明らかなように、単層の封止膜を用いた比較例１のディスプレイに比較して
、多層の封止膜を用いた実施例４および比較例２のディスプレイにおいて、ダークスポッ
トの発生が抑制されていることが分かる。ただし、比較例２のディスプレイにおいては、
吸湿性の高いＳｉＯＮ膜の膜厚が大きいため、ダークスポット抑制効果は十分ではない。
これに対して、より小さい膜厚を有し、ヘテロ界面の形成を主たる機能としたＳｉＯＮ膜
を用いた実施例４のディスプレイにおいては、十分にダークスポットを抑制できることが
分かった。
【符号の説明】
【００７５】
　　１０　支持基板
　　２０　下部電極
　　２２　有機ＥＬ層
　　２４　上部電極
　　３０　封止膜
　　４０　封止基板
　　４２　色変換層
　　５０　接着層
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