(19) (19DE 10 2005 033 581 B4 2007.04.26

Bundesrepublik Deutschland
Deutsches Patent- und Markenamt

(12) Patentschrift
(21) Aktenzeichen: 10 2005 033 581.0 s1yntce: CO9B 45/22(2006.01)
(22) Anmeldetag: 19.07.2005 CO9B 67/36 (2006.01)
(43) Offenlegungstag: 25.01.2007 C09B 69/10(2006.01)
(45) Veroffentlichungstag C09D 11/10(2006.01)
der Patenterteilung: 26.04.2007 GO2F 1/1335(2006.01)

G028 5/22 (2006.01)

Innerhalb von drei Monaten nach Verdffentlichung der Patenterteilung kann nach § 59 Patentgesetz gegen das Patent Ein-
spruch erhoben werden. Der Einspruch ist schriftlich zu erklaren und zu begriinden. Innerhalb der Einspruchsfrist ist eine
Einspruchsgebiihr in Héhe von 200 Euro zu entrichten(§ 6 Patentkostengesetz in Verbindung mit der Anlage zu § 2 Abs. 2
Patentkostengesetz).

(62) Teilung in: (72) Erfinder:
10 2005 063 360.9 Feldhues, Ulrich, Dr., 51465 Bergisch Gladbach,
DE; Linke, Frank, 51069 Koln, DE; Gobel, Ronald,
(73) Patentinhaber: 51371 Leverkusen, DE; Pfuetzenreuter, Dirk, 51399
LANXESS Deutschland GmbH, 51373 Leverkusen, Burscheid, DE; Herrmann, Udo, Dr., 41541
DE Dormagen, DE

(56) Fur die Beurteilung der Patentfahigkeit in Betracht
gezogene Druckschriften:
DE 100 25 303 A1

(54) Bezeichnung: Organische Pigmente fiir Farbfilter

(57) Hauptanspruch: Verwendung von Pigmenten der For-

mel (1)
0-Ni-O
H NH
o:n(\I N n=n— )=o
HN NH
O 0) (1)

oder tautomere Strukturen davon und/oder Hydrate davon,
die Melamin eingelagert enthalten, als Pigmente fur Farbfil-
ter fur Flissigkristallanzeigen, dadurch gekennzeichnet,
dass die genannten Pigmente eine Dispergierharte von
mehr als 250 und eine spezifische Oberflache nach BET
von 120 bis 180 m?/g aufweisen.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft die Verwendung von
speziellen Nickel-Azopigmenten der Formel (), die
Melamin eingelagert enthalten, zur Herstellung von
Farbfiltern fur Flissigkristallanzeigen.

[0002] Farbfilter finden heute vornehmlich Anwen-
dung in FlUssigkristallanzeigen, -bildschirmen,
Farbauflésungsgeraten und Sensoren. Ein bekann-
tes Beispiel sind die Flachbildschirme bei Personal-
computern. Es gibt verschiedene Methoden zur Her-
stellung der Farbfilter, die sich sowohl in der Auftra-
gung der Farben als auch der Erzeugung der Farbe-
lementmuster der Basisfarben rot, griin und blau ne-
ben schwarz unterscheiden. Die Applikation bzw.
Auftragung der Farben kann z.B. durch Einfarben ei-
ner Tragerschicht (z.B. Gelatine) mittels I6slichen
Farbstoffen oder Pigmenten (,Dye Method", ,Dye
Dispersion Method"), Siebdruck, Offsetdruck oder
Tintenstrahldruck von Pigmentpasten, -praparatio-
nen oder -tinten, Elektrodeposition von Photolacken
auf Basis von Farbstoffen oder Pigmenten sowie ins-
besondere mittels der Pigment-Dispersionsmethode,
bei der Pigmente verwendet werden, die entweder in
einem Polyimidharz (,nicht-photosensitive Polyi-
midmethode") oder in einem Photolack (,photosensi-
tive Acrylmethode") dispergiert sind, erfolgen. Ver-
bunden mit den genannten Verfahren kommt sowohl
der drucktechnisch direkten Erzeugung der Farbele-
mentmuster als auch der indirekten, photolithogra-
phischen Erzeugung Bedeutung zu letztere insbe-
sondere bei der o.g. Pigmentdispersionsmethode.
Die Technik der Pigment-Dispersionsmethode in
Form der ,nicht-photosensitiven Polyimidmethode"
ist beispielsweise in JP-A-11-217514 (1998) offen-
bart.

[0003] Bei der Pigment-Dispersionsmethode nach
dem Photolackverfahren liegen die farbgebenden
Pigmente in einem UV-hartbaren Photolack feinver-
teilt (dispergiert) vor. Der Photolack besteht dabei ne-
ben dem Pigment im Allgemeinen aus den Kompo-
nenten Bindemittelharz, polymerisierbares Monomer,
Photoinitiator sowie gegebenenfalls einem Lésungs-
mittel. Die Herstellung erfolgt z.B. derart, dass zu-
nachst das Pigment in Form eines Konzentrates L6-
sungsmittel und gegebenenfalls Bindemittelharz fein-
teilig dispergiert wird und unmittelbar vor der Applika-
tion zusammen mit dem Monomer und dem Photoin-
itiator sowie gegebenenfalls weiteren Komponenten
eingestellt wird. Der pigmentierte Fotolack wird auf
das Substrat, z.B. Glass, gleichmaRig aufgetragen,
z.B. mittels dem sogenannten ,spin coating"- Verfah-
ren, vorgetrocknet, mittels einer Fotomaske UV be-
lichtet, mittels einer in der Regel anorganisch alkali-
schen Losung zu den gewlinschten Farbelement-
mustern entwickelt, die Beschichtung gereinigt und
gegebenenfalls nachgehartet. Dieser Prozess wird
fur jede Farbe wiederholt, in der Regel also 3 mal fiur
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eine Trichromie z.B. in den Farben rot, griin und blau.

[0004] Die Vorteile bei der Verwendung von Pig-
menten in Verbindung mit der Pigment-Dispersions-
methode liegen in der verbesserten Licht-, Feuchtig-
keits- und Temperaturbestandigkeit der Farbfilter im
Vergleich zu farbstoff-basierenden Beschichtungs-
systemen. Demgegeniber sind die Transparenz und
Farbreinheit der Beschichtungen auf Basis von Pig-
menten, unabhangig vom Beschichtungsverfahren,
noch nicht zufriedenstellend. Insbesondere wenn
verschiedene Pigmente in Mischung zur Nuancie-
rung auf die gewilinschten Farbortwerte im Fotolack
eingearbeitet werden, kommt es zu unerwiinschten
Brillianz- und Transparenzverlusten, so dass als Fol-
ge die Anzeigen bzw. Bildschirme (LCD) mit einem
erhdhten Energieaufwand betrieben werden mussen.

Stand der Technik

[0005] Aus EP-A-947563 sind spezielle Azopyrazo-
lone flir den Einsatz in Farbfiltern beschrieben.

[0006] In EP 0994162 und in DE 10328999 werden
Nickel-Azopigmente beansprucht, die eine Disper-
gierharte <250 (nach DIN 53775) aufweisen. Es wird
ihre Verwendung fur prinzipiell alle Pigmentanwen-
dungszwecke beansprucht. Die Vorteile der Ni-
ckel-Azopigmente mit einer Dispergierharte <250 bei
der Verwendung u.a. zur Herstellung von Druckfar-
ben, Leimfarben oder Binderfarben, zur Massefar-
bung von synthetischen, halbsynthetischen oder na-
tirlichen makromolekularen Stoffen und zum Bedru-
cken von Textilien und Papier wird an Beispielen be-
legt.

[0007] In US 6596446 (= DE-10 025 303 A1) wird
die Verwendung von Nickel-Azopigmenten fir Farb-
filter in LCD und Verfahren zu ihrer Herstellung be-
schrieben. Die in US 6596446 beanspruchten Ni-
ckel-Azopigmente flr Farbfilter in LCD sind beziiglich
ihrer Dispergierharte prinzipiell nicht eingeschrankt.
In US 6596446 wird ein bevorzugter Dispergierhar-
ten-Bereich von <250 beansprucht.

[0008] Bevorzugt setzt sich die gelbgriine Farbkom-
ponente aus dem Cl Pigment Green 36 und einem
gelben Metallazopigment zusammen. Zur besseren
Kombinierbarkeit mit den Gbrigen Farbtdénen ist eine
moglichst chromatische und transparente gelbgriine
Farbkomponente vorteilhaft. Dafur muss das gelbe
Pigment mdglichst chromatisch und transparent sein.

Aufgabenstellung

[0009] Es wurde nun gefunden, dass man die be-
schriebenen Eigenschaften des griinen Farbtons
deutlich verbessern kann, wenn als Gelbkomponente
das erfindungsgemald verwendete Pigment einge-
setzt wird.
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[0010] Die Erfindung betrifft die Verwendung von
Pigmenten der Formel (I)

O-Ni-O

HN NH
0= ;\§‘N=N%; =0 (1)
HN NH
O 0

oder tautomere Strukturen davon und/oder Hydrate
davon, die Melamin eingelagert enthalten, als Pig-
mente fir Farbfilter fir FlUssigkristallanzeigen, da-
durch gekennzeichnet, dass die genannten Pigmente
eine Dispergierharte von mehr als 250 und eine spe-
zifische Oberflache nach BET von 120 bis 180 m?/g
aufweisen. Erfindungsgemaf wird die Dispergierhar-
te nach DIN 53775 gemessen).

[0011] Es zeigt sich Uberraschend, dass die ge-
nannten Pigmente mit Dispergierharten von mehr als
250 Uberraschend eine hdhere Transparenz und Far-
breinheit aufweisen.

[0012] In einer bevorzugten Ausfihrungsform wird
das genannte erfindungsgemaf verwendete Pigment
zusammen mit dem Pigment ,Pigment Green 36"
verwendet.

[0013] Bevorzugt eingelagert werden 10 bis 100
Gew.-% Melamin bezogen auf die Gesamtmenge
des Pigments. Es handelt sich hierbei um die Menge
an Melamin, die durch geeignete Lésungsmittel nicht
auswaschbar ist und die sich aus der Elementarana-
lyse ergibt. NaturgemaR kann auch mehr oder weni-
ger als die genannte Menge an Melamin zugesetzt
werden, wobei man gegebenenfalls darauf verzich-
ten kann, einen Uberschuss auszuwaschen. Bevor-
zugt sind Mengen von 10 bis 150 Gew.-%.

[0014] Besonders bevorzugt ist der Azobarbitursau-
re-Nickel-1:1-Komplex der Formel (I) oder eine seiner
tautomeren Formen, der zwei Moleklle Melamin pro
Atom Nickel eingeschlossen enthalt. Im Rahmen die-
ser Anmeldung sind auch immer die Hydrate der ge-
nannten Pigmente mitumfasst.

[0015] Ganz besonders bevorzugt fir die Verwen-
dung fir Farbfilter in LCD sind getemperte, vorzugs-
weise bei pH 2,5-pH 3,5, insbesondere bei pH
2,7-pH 3,3 getemperte Azobarbitursaure-Ni-
ckel-1:1-Komplexe der Formel (1), die Melamin einge-
schlossen enthalten. Eine verbesserte Farbstarke
kann dadurch erreicht werden, dass eine Temperung
in wenigstens zwei pH-Stufen im Beeich von 0 bis 4
erfolgt.

[0016] Im Rahmen dieser Anmeldung werden die
Nickel-Komplexe der Azoverbindungen der Formel
(), die Melamin eingelagert enthalten und eine Dis-
pergierharte >250 (nach DIN 53775) aufweisen, als
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erfindungsgemal verwendete Pigmente bezeichnet.
Vorzugsweise haben die Nickel-Komplexpigmente
eine Dispergierharte >250 und <1000, insbesondere
>300 und <500.

[0017] Eine Dispergierharte von >1000 resultiert
zwar ebenfalls in der gewlnschten Transparenz,
kann aber zu anwendungstechnischen Problemen,
insbesondere zu einer Verringerung der Lagerstabili-
tat der Pigmentdispersionen flihren und ist aus die-
sem Grund weniger bevorzugt.

[0018] Die Dispergierharte wird gemessen nach
DIN 53775, Teil 7, wobei die Temperatur der Kaltwal-
zung 25°C und die der Warmwalzung 150°C betragt.
Samtliche in dieser Anmeldung angegebenen Dis-
pergierharten wurden nach dieser modifizierten
DIN-Vorschrift bestimmt.

[0019] Das Pigment besitzt vorzugsweise eine spe-
zifische Oberflache von 130 bis 170 m?/g, besonders
bevorzugt 140 bis 160 m?/g, ganz besonders bevor-
zugt 150 bis 160 m?/g. Vergleichsweise hohe spezifi-
sche Oberflachen und eine verbesserte Reproduzier-
barkeit lassen sich durch die Verwendung von Impf-
kristallen oder den Einsatz einer Umpumpung bei der
Herstellung der Pigmente erzielen.

[0020] Die Oberflache wird nach DIN 66131 ermit-
telt: Bestimmung der spezifischen Oberflache von
Feststoffen durch Gasadsorption nach Brunauer,
Emmett und Teller (B.E.T.)

[0021] Es ist fir den Fachmann besonders Uberra-
schend, dass die erfindungsgemafle Verwendung
der Pigmente, die eine Dispergierharte von >250 auf-
weisen, in der Herstellung von Farbfiltern Vorteile
aufweisen.

[0022] Dies ist umso Uberraschender, als die in EP
0994162 und in DE 10328999 beschriebenen spezi-
ellen Nickel-Azopigmente umso bevorzugter bean-
sprucht werden, je niedriger (bevorzugt <200, insbe-
sondere <150) die Dispergierharte der Nickel-Azo-
pigmente ist.

[0023] Die in EP 0994162 und in DE 10328999 be-
schriebenen speziellen Nickel-Azopigmente, die eine
Dispergierharte <250 (nach DIN 53775) aufweisen,
sind bereits wertvolle Pigmente und lassen sich sehr
gut verarbeiten, erreichen aber in Farbfiltern keine
optimale Transparenz.

[0024] Die Herstellung der erfindungsgemafen Ni-
ckel-Azopigmente kann so erfolgen, dass vorzugs-
weise ein Alkalisalz wie Na-, Li- oder insbesondere
K-Salz der Azobarbitursdure in einem wassrigen
System mit Melamin und einem Nickelsalz in beliebi-
ger Reihenfolge umgesetzt wird und dann vorzugs-
weise bei pH 2,5-pH 3,5, insbesondere bei pH
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2,7-pH 3,3 getempert wird. Insbesondere durch Wahl
der Bedingungen der Temperung (pH-Wert, Tempe-
ratur und Dauer) kann dabei die Dispergierharte im
gewinschten Bereich eingestellt werden, wie dem
Fachmann an sich bekannt ist. Die Bedingungen der
Temperung werden vorteilhaft an die Dispergierharte
des bei der Synthese zunachst entstandenen Materi-
als angepasst.

[0025] Die erfindungsgemafRe Verwendung der
oben beschriebenen Pigmente bzw. die der erfin-
dungsgemalien Pigmentpraparationen zur Herstel-
lung von Farbfiltern fir FlUssigkristallanzeigen sei im
Folgenden am Beispiel der Pigment-Dispersionsme-
thode nach dem Photolackverfahren beschrieben.

[0026] Die erfindungsgemaflle Verwendung der er-
findungsgemaRen Pigmentpraparationen zur Her-
stellung von Farbfiltern ist beispielsweise dadurch
gekennzeichnet, dass das ,Pigment" oder die Pig-
mentpraparation, insbesondere die feste Pigment-
praparation, gegebenenfalls mit einem Bindemittel-
harz und einem organischen Lésungsmittel, gegebe-
nenfalls unter Zusatz eines Dispergiermittels, homo-
genisiert und anschlieBend kontinuierlich oder dis-
kontinuierlich auf eine Teilchengrée nach Anzahl
(elektronenmikroskopische Bestimmung) von 99,5%
<1000 nm, vorzugsweise 95% <500 nm und insbe-
sondere 90% <200 nm nasszerkleinert wird. Als
Nasszerkleinerungsverfahren kommen beispielswei-
se Ruhrer- oder Dissolverdispergierung, Mahlen mit-
tels Ruhrwerkskugel- oder -perimihlen, Kneter, Wal-
zenstuhl, Hochdruckhomogenisierung oder Ultra-
schalldispergierung in Frage.

[0027] Wahrend der Dispergierbehandlung oder im
Anschluss daran erfolgt die Zugabe von mindestens
einem photohéartbaren Monomeren und einem Photo-
initiator. Im Anschluss an die Dispergierung kann
noch weiteres Bindemittelharz, Losungsmittel oder
fur Photolacke ubliche Zuschlagstoffe eingebracht
werden, wie es flir die gewlnschte photosensitive
Beschichtungsmitteleinstellung (Photolack) zur Her-
stellung der Farbfilter erforderlich ist. Im Rahmen die-
ser Erfindung wird unter Photolack eine Praparation
verstanden, die wenigstens ein photohartbares Mo-
nomer und einen Photoinitiator zusatzlich zum ge-
nannten Pigment enthalt.

[0028] Als mdgliche Dispergiermittel kommen allge-
mein handelsibliche wie beispielsweise polymere,
ionogene oder nicht-ionogene Dispergiermittel bspw.
auf Basis von Polycarbonsauren oder Polysulfonsau-
ren, sowie Polyethylenoxid-Polypropyleno-
xid-Block-Copolymere in Betracht. Ferner kénnen
auch Derivate organischer Farbstoffe als Dispergier-
mittel oder Co-Dispergiermittel verwendet werden.

[0029] Beider Herstellung der Farbfilter fallen daher
LZubereitungen" an, die bezogen auf die Zubereitung
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enthalten:
— wenigstens ein Nickelsalz der Formel (I), wel-
ches Melamin eingelagert enthalt und eine Dis-
pergierharte >250 aufweist, und im Sinne dieser
Anmeldung als erfindungsgemafRes Pigment be-
zeichnet wird,
— gegebenenfalls ein Bindemittelharz,
— wenigstens ein organisches Ldsungsmittel so-
wie
— gegebenenfalls ein Dispergiermittel.

[0030] In einer bevorzugten Ausflihrungsform ent-
halt die Zubereitung (Angaben bezogen auf Zuberei-
tung):

1-50 Gew.-% ein Pigment im obigen Sinne

0-20 Gew.-% Bindemittelharz

0-20 Gew.-% Dispergiermittel

10-94 Gew.-% organisches Lésungsmittel.

[0031] Die Beschichtung des Photolackes auf eine
Platte zur Erzeugung der gefarbten Bildelementmus-
ter kann entweder durch direkten oder indirekten Auf-
trag geschehen. Als Auftragsmethoden seien bspw.
genannt: Roller-Coating, Spin-Coating, Spray-Coa-
ting, Dip-Coating und Air-Knife-Coating.

[0032] Als Platten kommen je nach Verwendung
beispielsweise in Frage: transparente Glaser wie
weilde oder blaue Glasplatte, mit Silikat beschichtete
blaue Glasplatte, Kunstharzplatte oder -filme auf Ba-
sis von z.B. Polyester-, Polycarbonat-, Acryl-, oder
Vinylchloridharz, ferner Metallplatten auf Basis von
Aluminium, Kupfer, Nickel, oder Stahl sowie Keramik-
platten oder Halbleiterplatten mit aufgebrachten pho-
toelektrischen Transferelementen.

[0033] Die Auftragung erfolgt im Allgemeinen so,
dass die Schichtdicke der erhaltenen photosensitiven
Schicht bei 0,1 bis 10 pm liegt.

[0034] Im Anschluss an den Auftrag kann eine ther-
mische Trocknung der Schicht erfolgen.

[0035] Die Belichtung erfolgt vorzugsweise, indem
die photosensitive Schicht einem aktiven Lichtstrahl
vorzugsweise in Form eines Bildmusters mittels Pho-
tomaske ausgesetzt wird. Hierdurch wird an den be-
lichteten Stellen die Schicht gehartet. Geeignete
Lichtquellen sind z.B.: Hochdruck- und Ultrahoch-
druckquecksilberdampflampe, Xenon-, Metallhaloge-
nid-, Fluoreszenzlampe sowie Laserstrahl im sichtba-
ren Bereich.

[0036] Durch die Entwicklung im Anschluss an die
Belichtung wird der unbelichtete Teil der Beschich-
tung entfernt und man erhalt die gewunschte Bild-
musterform der Farbelemente. Ubliche Entwick-
lungsmethoden umfassen das Bespriihen mit oder
Tauchen in wassrige alkalische Entwicklerldsung
oder in ein organisches Ldsungsmittel, das anorgani-
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sche Alkali wie z.B. Natrium- oder Kaliumhydroxid,
Natriummetasilikat oder organische Basen wie Mo-
noethanolamin, Diethanolamin, Triethanolamin,
Triethylamin oder deren Salze enthalt.

[0037] Nach der Entwicklung erfolgt in der Regel
eine thermische Nachtrocknung/-hartung der Bild-
muster.

Weitere Pigmente:

[0038] Die Verwendung der ,Pigmente" im obigen
Sinne ist vorzugsweise dadurch gekennzeichnet,
dass diese alleine oder in Mischung mit "anderen Pig-
menten" in den Farbfiltern bzw. Pigmentpraparatio-
nen oder Zubereitung fur Farbfilter eingesetzt wer-
den.

[0039] Unter "andere Pigmente" seien sowohl ande-
re Metallsalze einer Azo-Verbindung der Formel (1)
oder darauf basierende Pigmentpraparationen ver-
standen als auch andere organische Pigmente.

[0040] Hinsichtlich der Auswahl anderer gegebe-
nenfalls mitzuverwendender Pigmente besteht erfin-
dungsgemal keine Einschrankung. Es kommen so-
wohl anorganische als auch organische Pigmente in
Frage.

[0041] Bevorzugte organische Pigmente sind z.B.
solche der Monoazo-, Disazo-, verlackte Azo-,
B-Naphthol-, Napthol AS-, Benzimidazolon-, Disazo-
kondensations-, Azometallkomplex-, Isoindolin- und
Isoindolinon-Reihe, ferner polycyclische Pigmente
wie z.B. aus der Phthalocyanin-, Chinacridon-, Pery-
len-, Perinon-, Thioindigo-, Anthrachinon-, Dioxazin-,
Chinophthalon- und Diketopyrrolopyrrol-Reihe. Au-
Rerdem verlackte Farbstoffe wie Ca-, Mg- und Al-La-
cke von sulfonsaure- oder carbonsauregruppenhalti-
gen Farbstoffen.

[0042] Beispiele flir gegebenenfalls mitzuverwen-
dende andere organische Pigmente sind:

gelbe Pigmente vom

Color Index Pigment Yellow 12, 13, 14, 17, 20, 24, 74,
83, 86, 93, 94, 109, 110, 117, 125, 137, 138, 139,
147, 148, 150, 153, 154, 166, 173, 185, oder

Color Index Pigment Orange 13, 31, 36, 38, 40, 42,
43, 51, 55, 59, 61, 64, 65, 71, 72, 73 oder

Color Index Pigment Red 9, 97, 122, 123, 144, 149,
166, 168, 177, 180, 192, 215, 216, 224, 254, 272,
oder

Color Index Pigment Green 7, 10, 36, 37, 45, oder
Color Index Pigment Blue 15, 15:1, 15:2, 15:3, 15:4,
15:6, 16 sowie

Color Index Pigment Violett 19, 23.

[0043] Sofern "andere Pigmente" zusatzlich einge-
setzt werden, betragt der Anteil von ,Pigment" im obi-
gen Sinne vorzugsweise 1-99 Gew.-%, insbesonde-

re 20-80 Gew.-% bezogen auf die eingesetzte Ge-
samtmenge aller Pigmente.

[0044] Besonders bevorzugt sind die verwendungs-
gemalien Pigmentpraparationen sowie Zubereitun-
gen, enthaltend ,Pigmente" im obigen Sinne und C.I.
Pigment Green 36 im Verhaltnis von 20 bis 80% ,Pig-
ment" zu 80 bis 20% C.I. Pigment Green 36, vorzugs-
weise von 40 bis 60% zu 60 bis 40%.

[0045] Als Bindemittelharze, die zusammen mit
dem ,Pigment" oder darauf basierender Pigmentpra-
parationen in Farbfiltern bzw. in den Zubereitungen
zur Herstellung von Farbfiltern z.B. nach der Pig-
ment-Dispersionsmethode, eingesetzt werden kon-
nen, besteht erfindungsgeman keine besondere Ein-
schrankung, insbesondere kommen fir die Anwen-
dung in Farbfiltern an sich bekannte filmbildende Har-
ze in Frage.

[0046] Beispielsweise kommen Bindemittelharze
aus der Gruppe der Celluloseharze wie Carboxyme-
thylhydroxyethylcellulose und Hydroxyethylcellulose,
Acrylharze, Alkydharze, Melaminharze, Epoxidharze,
Polyvinylalkohole, Polyvinylpyrrolidone, Polyamide,
Polyamidimine, Polyimide, Polyimidvorstufen wie sol-
che der Formel (14), offenbart in JP-A 11 217 514 und
deren Veresterungsprodukte in Frage.

[0047] Als solche sind beispielsweise Umsetzungs-
produkte von Tetracarbonsauredianhydrid mit Diami-
nen zu nennen.

[0048] Als Bindemittelharze kommen auch solche in
Frage, die photopolymerisierbare, ungesattigte Bin-
dungen enthalten. Die Bindemittelharze kénnen bei-
spielsweise solche aus der Gruppe der Acrylharze
aufgebaut sein. Dabei sind insbesondere Mono- und
Copolymere polymerisierbarer Monomere zu nennen
wie z.B. (Meth)acrylsduremethylester, (Meth)acryl-
saureethylester, (Meth)acrylsaurepropylester,
(Meth)acrylsaurebutylester, Styrol und Styrolderiva-
te, ferner Copolymere zwischen carboxylgruppentra-
genden  polymerisierbaren  Monomeren  wie
(Meth)acrylsaure, ltaconsaure, Maleinsaure, Malein-
saureanhydrid, Maleinsduremonoalkylester, insbe-
sondere mit Alkyl von 1 bis 12 C-Atomen, und poly-
merisierbare Monomere wie (Meth)acrylsaure, Styrol
und Styrolderivate, wie z.B. a-Methylstyrol, m- oder
p-Methoxystyrol, p-Hydroxystyrol. Als Beispiele seien
genannt Umsetzungsprodukte von carboxylgruppen-
haltigen polymeren Verbindungen mit Verbindungen,
die jeweils einen Oxiranring und eine ethylenisch un-
gesattigte Verbindung enthalten wie z.B. Glyci-
dyl(meth)acrylat, Acrylglycidylether und Itaconsaure-
monoalkylglycidylether usw., ferner Umsetzungspro-
dukte von carboxylgruppenhaltigen polymeren Ver-
bindungen mit Verbindungen, die jeweils eine Hydro-
xylgruppe und eine ethylenisch ungesattigte Verbin-
dung (ungesattigte Alkohole) enthalten wie Allylalko-
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hol, 2-Buten-4-ol, Oleylalkohol, 2-Hydroxye-
thyl(meth)acrylat, N-Methylolacrylamid usw.;
weiterhin kdénnen derartige Bindemittelharze auch
ungesattigte Verbindungen, die freie Isocyanatgrup-
pen besitzen, enthalten.

[0049] Im Allgemeinen liegt die Aquivalenz der Un-
gesattigtheit (Molgewicht Bindemittelharz pro unge-
sattigte Verbindung) der genannten Bindemittelharze
bei 200 bis 3 000, insbesondere 230 bis 1 000, um
sowohl eine ausreichende Photopolymerisierbarkeit
und Harte des Films zu erreichen. Der Saurewert
liegt im Allgemeinen bei 20 bis 300, insbesondere 40
bis 200, um eine genlgende Alkali-Entwicklungsfa-
higkeit nach der Belichtung des Films zu erzielen.

[0050] Das mittlere Molgewicht der einzusetzenden
Bindemittelharze liegt zwischen 1 500 und 200 000,
insbesondere 10 000 bis 50 000 g/mol.

[0051] Die bei der erfindungsgeméafRen Verwendung
der Pigmentpraparationen fiir Farbfilter eingesetzten
organischen Lésungsmittel sind z.B. Ketone, Alkylen-
glykolether, Alkohole und aromatische Verbindun-
gen. Beispiele aus der Gruppe der Ketone sind: Ace-
ton, Methylethylketon, Cyclohexanon etc.; aus der
Gruppe der Alkylenglykolether: Methylcellosolve
(Ethylenglykolmonomethylester), Butylcellosolve
(Etylenglykolmonobutylether) Methylcellosolveace-
tat, Ethylcellosolveacetat, Butylcellosolveacetat,
Ethylenglykolmonopropylether, Ethylenglykolmono-
hexylether, Ethylenglykoldimethylether, Diethylengly-
kolethylether, Diethylenglykoldiethylether, Propylen-
glykolmonomethylether, Propylenglykolmonoethyle-
ther, Propylenglykolmonopropylether, Propylengly-
kolmonobutylether, Propylenglykolmonomethylether-
acetat, Diethylenglykolmethyletheracetat, Diethylen-
glykolethyletheracetat, Diethylenglykolpropylethera-
cetat, Diethylenglykolisopropyletheracetat, Diethy-
lenglykolbutyletheracetat, Diethylenglykol-t-butyle-
theracetat, Triethylenglykolmethyletheracetat, Triet-
hylenglykolethyletheracetat, Triethylenglykolpropyle-
theracetat, Triethylenglykolisopropyletheracetat, Tri-
ethylenglykolbutyletheracetat, Triethylenglykol-t-bu-
tyletheracetat, etc.; aus der Gruppe der Alkohole:
Methylalkohol, Ethylalkohol, Isopropylalkohol, n-Bu-
tylalkohol, 3-Methyl-3-methoxybutanol, etc.; aus der
Gruppe der aromatischen Lésungsmittel Benzol, To-
luol, Xylol, N-Methyl-2-Pyrrolidon, N-Hydroxyme-
thyl-2-Essigsaureethylester, etc.

[0052] Weitere andere Lésungsmittel sind 1,2-Pro-
pandioldiacetat, 3-Methyl-3-methoxybutylacetat, Es-
sigsaureethylester, Tetrahydrofuran, etc. Die Lo6-
sungsmittel kbnnen einzeln oder in Gemischen unter-
einander eingesetzt werden.

[0053] Der verwendete Photolack, enthalt wenigs-
tens ein Pigment im obigen Sinne oder wenigstens
eine erfindungsgemafe Pigmentpraparation und we-
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nigstens ein photohartbares Monomer sowie wenigs-
tens einen Photoinitiator.

[0054] Die photohartbaren Monomere enthalten im
Molekil wenigstens eine reaktive Doppelbindung
und gegebenenfalls andere reaktive Gruppen.

[0055] Als photohartbare Monomere seien in die-
sem Zusammenhang insbesondere reaktive L6-
sungsmittel bzw. sog. Reaktivverdiinner verstanden
z.B. aus der Gruppe der mono-, di-, tri- und multifunk-
tionelle Acrylate und Methacrylate, Vinylether, sowie
Glycidylether. Als zusatzlich enthaltene reaktive
Gruppen kommen in Frage Allyl-, Hydroxy-, Phos-
phat-, Urethan-, sek. Amin- und N-Alkoxymethylgrup-
pen.

[0056] Derartige Monomere sind dem Fachmann
bekannt und beispielsweise in (Rémpp Lexikon, La-
cke und Druckfarben, Dr. Ulrich Zorll, Thieme Verlag
Stuttgart-New York, 1998, S. 491/492] aufgefihrt.

[0057] Die Auswahl der Monomere richtet sich ins-
besondere nach der Art und Intensitat der verwende-
ten Strahlenart der Belichtung, der gewuinschten Re-
aktion mit dem Photoinitiator und den Filmeigen-
schaften. Es kdnnen auch Kombinationen von Mono-
meren eingesetzt werden.

[0058] Als Photoreaktionsstarter oder Photoinitiato-
ren seinen Verbindungen verstanden, die infolge der
Adsorption sichtbarer oder ultravioletter Strahlung re-
aktive Zwischenprodukte bilden, die eine Polymerisa-
tionsreaktion beispielsweise der oben genannten
Monomeren und/oder Bindemittelharze auslésen
kénnen. Photoreaktionsstarter sind ebenfalls allge-
mein bekannt und kénnen ebenfalls aus [Rémpp Le-
xikon, Lacke und Druckfarben, Dr. Ulrich Zorll. Thie-
me Verlag Stuttgart-New York, 1998, S. 445/446] ent-
nommen werden.

[0059] Erfindungsgemal besteht keine Einschran-
kung hinsichtlich der einzusetzenden photohartbaren
Monomeren oder Photoinitiatoren.

[0060] Verwendungsgemal werden bevorzugt Pho-
tolacke eingesetzt, enthaltend
A) wenigstens ein ,Pigment" im obigen Sinne, ins-
besondere in Mischung mit anderen Pigmenten,
vorzugsweise C.l. Pigment Green 36 oder eine
darauf basierende erfindungsgemaflle Pigment-
praparation,
B1) wenigstens ein photohartbares Monomer,
B2) wenigstens einen Photoinitiator,
C1) gegebenenfalls ein organisches Lésungsmit-
tel,
D) gegebenenfalls ein Dispergiermittel,
E) gegebenenfalls ein Bindemittelharz,

sowie gegebenenfalls weitere Zusatze.
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[0061] Verwendungsgemal besteht auch keine Ein-
schrankung hinsichtlich der Technologie zur Erzeu-
gung der gefarbten Bildelementmuster auf Basis der
erfindungsgemafl zu verwendenden Pigmente oder
feste Pigmentpraparationen. Neben dem oben be-
schriebenen photolithographischen Verfahren sind
andere Verfahren wie Offset-Druck, chemisches At-
zen oder Ink Jet Druck ebenso geeignet. Die Auswahl
der geeigneten Bindemittelharze und Lésungsmittel
bzw. Pigment-Tragermedien sowie weitere Zusatze
sind auf das jeweilige Verfahren abzustimmen. Beim
Ink Jet Verfahren, worunter sowohl der thermische
als auch mechanische und piezzo-mechanische Ink
Jet Druck verstanden werden, kommen neben rein
organischen auch wassrig-organische Tragermedien
fur die Pigmente und gegebenenfalls Bindemittelhar-
ze in Frage, wassrig-organische Tragermedien wer-
den sogar bevorzugt, wobei als organische Lésungs-
mittel, die obengenannten in Frage kommen.

Ausfihrungsbeispiel
Herstell-Beispiel 1 nicht erfindungsgemafies Pigment

[0062] 1 Mol Diazobarbitursdure werden in 8 Liter
90°C-heillem Wasser mit 1 Mol Barbitursaure unter
KOH-Titration bei pH 5 umgesetzt. 2 Mol Melamin
werden zugegeben. Der pH-Wert wird mit Salzsaure
auf 5 gestellt. 1 Mol einer 40%igen Nickelchloridl6-
sung werden zugetropft. Nach 1h bei 90°C wird mit
KOH auf pH 5 gestellt. Danach wird mit Salzsaure auf
pH 2,0 gestellt und 4h bei 98°C getempert. Danach
wird mit KOH auf pH 5 gestellt. AnschlieRend wird
das Pigment auf einer Saugnutsche isoliert, gewa-
schen und bei 80°C im Vakuumtrockenschrank ge-
trocknet und in einer Ublichen Labormihle ca. 2 Mi-
nuten gemahlen.

Dispergierharte: 220

BET: 120 m%g

Herstell-Beispiel 2 erfindungsgemalies Pigment

[0063] 1 Mol Diazobarbitursdure werden in 8 Liter
90°C-heillem Wasser mit 1 Mol Barbitursaure unter
KOH-Titration bei pH 5 umgesetzt. 2 Mol Melamin
werden zugegeben. Der pH-Wert wird mit Salzsaure
auf 5 gestellt. 1 Mol einer 40%igen Nickelchloridl6-
sung werden zugetropft. Nach 1 h bei 90°C wird mit
KOH auf pH 5 gestellt. Danach wird mit Salzsaure auf
pH 3,2 gestellt und 8h bei 98°C getempert. Danach
wird mit KOH auf pH 5 gestellt. AnschlieRend wird
das Pigment auf einer Saugnutsche isoliert, gewa-
schen und bei 80°C im Vakuumtrockenschrank ge-
trocknet und in einer tblichen Labormihle ca. 2 Mi-
nuten gemahlen.

Dispergierharte: 490

BET: 159 m%g
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Herstell-Beispiel 3 erfindungsgemafies Pigment

[0064] 1 Mol Diazobarbitursaure werden in 8 Liter
90°C-heillem Wasser mit 1 Mol Barbitursaure unter
KOH-Titration bei pH 5 umgesetzt. 2 Mol Melamin
werden zugegeben. Der pH-Wert wird mit Salzsaure
auf 5 gestellt. 1 Mol einer 40%igen Nickelchloridl6-
sung werden zugetropft. Nach 1h bei 90°C wird mit
KOH auf pH 5 gestellt. Danach wird mit Salzsaure auf
pH 3,0 gestellt und 8h bei 98°C getempert. Danach
wird mit KOH auf pH 5 gestellt. AnschlieRend wird
das Pigment auf einer Saugnutsche isoliert, gewa-
schen und bei 80°C im Vakuumtrockenschrank ge-
trocknet und in einer Ublichen Labormihle ca. 2 Mi-
nuten gemahlen.

Dispergierharte: 420

BET: 155 m?/g

Herstell-Beispiel 4 erfindungsgemafes Pigment

[0065] 1 Mol Diazobarbitursaure werden in 8 Liter
90°C-heillem Wasser mit 1 Mol Barbitursaure unter
KOH-Titration bei pH 5 umgesetzt. 2 Mol Melamin
werden zugegeben. Der pH-Wert wird mit Salzsaure
auf 5 gestellt. 1 Mol einer 40%igen Nickelchloridl6-
sung werden zugetropft. Nach 1h bei 90°C wird mit
KOH auf pH 5 gestellt. Danach wird mit Salzsaure auf
pH 3,0 gestellt und 12h bei 98°C getempert. Danach
wird mit KOH auf pH 5 gestellt. AnschlieRend wird
das Pigment auf einer Saugnutsche isoliert, gewa-
schen und bei 80°C im Vakuumtrockenschrank ge-
trocknet und in einer Ublichen Labormihle ca. 2 Mi-
nuten gemahlen.

Dispergierharte: 390

BET: 152 m?/g

Verwendungsbeispiele 1-4

Herstellung einer gelben Zubereitung und Verwen-
dung zur Herstellung eines gelben Farbfilters

[0066] In einem Rihrbehalter werden 774 Gew.-Tei-
le Methoxybutylacetat und 286 Gew.-Teile einer
21%igen Lésung eines alkalisch 16slichen Copolyme-
ren (Bindemittelharz) auf Basis von Benzylme-
thacrylat (70T)/2-Hydroxyethylmethacrylat (15T)/Me-
thacrylsaure (15T), Molgewicht ca. 25.000 g/mol, in
Methoxypropylacetat homogen gemischt.

[0067] AnschlieRend werden 100 Gew.Teile eines
Pigmentes aus den Herstellbeispielen, dass zuvor
bei 70°C auf eine Restfeuchte von weniger als 1
Gew% getrocknet wird, homogen eingetragen.

[0068] Diese Pigmentsuspension wird in einer hori-
zontalen, geschlossenen Perimuhle unter Einsatz
von Yttrium-stabilisierten Zirkonoxid-Perlen (Durch-
messer 0,6 bis 1,0 mm) in mehreren Passagen ge-
mabhlen, bis ein effektiver Partikeldurchmesser (ge-
messen mit Laserstreulicht-korrelationsspektrosko-
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pie an einer ca. 0,5 Gew.-% Verdinnung in Methoxy-
propylacetat) von weniger als 150 nm verbunden mit
einer Polydispersitat von weniger als 0,14 erreicht ist.
(Vergleichsweise kdnnen elektronenmikroskopisch
an einem getrockneten Film aus einer 1%igen Ver-
dinnung in Methoxypropylacetat eine sehr enge Par-
tikelgrolenverteilung mit 95% Anzahl der Teilchen
unter 100 nm festgestellt werden.)

[0069] Die erhaltenen Zubereitungen zeigen eine
ausreichende Lagerstabilitdt. Die Verwendungsbei-
spiele 1-4, in denen die Herstellbeispiele 1-4 einge-
setzt sind, sind zur Herstellung eines Photolackes fir
Farbfilter nach der Pigment-Dispersionsmethode gut
geeignet.

Herstellung eines Photolacks

[0070] Zu 1000 Gew.-Teilen der so erhaltenen Zu-
bereitungen werden 34,5 Gew.-Teile Trimethylolpro-
pantriacrylat (monomerer Reaktivverdinner) und
13,8 Gew.Teile eines Photoreaktionsstarters auf Ba-
sis von Benzophenon und N,N'-Tetraethyl-4,4'-diami-
nobenzophenon im Verhaltnis von 3/1 Gew.Teilen un-
ter Riihren homogen eingetragen.

[0071] Man erhalt einen UV-strahlungshartbaren
Photolack, der auf einem transparenten Substrat auf-
getragen und zum Farbfilter entwickelt wird.

[0072] Hierzu wird der Photolack mittels Spin-Coa-
ting auf ein 300 x 350 mm groflRes Stlck gereinigtes
Borosilikatglas (Corning® 7059, Owens Corning
Corp.) beschichtet und bei 110°C 5 Minuten in einem
Ofen unter Reinbedingungen zu einem ca. 1,5-2um
dicken Film getrocknet.

[0073] AnschlieBend wird der Film nach Abkiihlung
mittels einer Negativmaske zur Erzielung des ge-
wiinschten Streifenbildmusters und einer Ultrahoch-
druck-Quecksilberdampflampe bei einer Dosis von
200 mJ/cm? UV-belichtet und dann mittels 0,06%iger
wassriger Kaliumhydroxidlésung bei Raumtempera-
tur entwickelt, mit vollentsalztem Wasser gereinigt
und getrocknet. AnschlieRend erfolgt eine 30 minuti-
ge Nachhartung bei 235°C in einem Ofen unter Rein-
bedingungen.

[0074] Die so erhaltenen gelben erfindungsgema-
Ren Farbfilter 2, 3 und 4, hergestellt gemaR den Ver-
wendungsbeispielen 2, 3 und 4 ausgehend von den
Herstell-Beispielen 2, 3 und 4, besitzen gegenuber
dem nicht-erfindungsgemafRen Farbfilter 1, herge-
stellt gemak dem Verwendungsbeispiel 1 und ausge-
hend von dem Herstell-Beispiel 1, eine deutlich ver-
besserte spektrale Transparenz. Die Farbreinheit
und Brillanz der Farbfilter 2, 3 und 4 ist ausgezeich-
net.
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Verwendungsbeispiel 5

Herstellung einer griinen Zubereitung und Verwen-
dung zur Herstellung eines griinen Farbfilters

[0075] Mit dem gleichen Verfahren wie in Verwen-
dungsbeispiel 2 beschrieben jedoch unter Einsatz
von 40 Gew.Teilen des Pigmentes gemaly Her-
stell-Beispiel 2 und 60 Gew.Teilen des griinen organi-
schen Pigmentes Heliogen®Griin L9361 (Pigment
Green 36, BASF AG) anstelle von 100 Gew.Teilen
des getrockneten Pigmentes hergestellt nach Bei-
spiel 2 wird eine Zubereitung mit hoher Feinvertei-
lung und ausreichender Langzeitstabilitat hergestellt,
die zur Herstellung griiner Photolacke fur Farbfilter
sehr gut geeignet ist.

[0076] Ein wie in Verwendungsbeispiel 2 beschrie-
ben hergestellter Photolack und damit hergestellter
gruner gestreifter Farbfilter besitzt sehr gute spektra-
le Transparenzeigenschaften sowie ausgezeichnete
Farbreinheit und Brillanz.

Patentanspriiche

1. Verwendung von Pigmenten der Formel (1)

O-Ni-O

NH
o=:# N n=n— >=o
HN NH

@) o)

(1)

oder tautomere Strukturen davon und/oder Hydrate
davon, die Melamin eingelagert enthalten, als Pig-
mente fur Farbfilter fir Flissigkristallanzeigen, da-
durch gekennzeichnet, dass die genannten Pig-
mente eine Dispergierharte von mehr als 250 und
eine spezifische Oberflache nach BET von 120 bis
180 m?/g aufweisen.

2. Verwendung nach Anspruch 1, worin das Pig-
ment zusammen mit dem Pigment ,Pigment Green
36" verwendet wird.

3. Verwendung von Pigmenten gemaf Anspruch
1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass sie pro Atom
Nickel zwei Molekule Melamin enthalten.

4. Verwendung von Pigmenten gemaf’ einem der
Anspriche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass es
sich um getemperte Pigmente handelt.

5. Verwendung von Pigmenten gemaf einem der
Anspriche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass es
sich um bei pH 2,5-pH 3,5 getemperte Pigmente
handelt.

6. Verwendung von Pigmenten gemaf einem der
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Anspriche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass sie
eine Dispergierharte mehr als 250 und weniger als
1000 aufweisen.

7. Verwendung eines Pigments, wie in einem der
Anspriche 1 bis 6 definiert, in Drucktinten zur Her-
stellung von Farbfiltern, insbesondere nach dem Ver-
fahren der Photolithographie, Offset-Druck oder dem
Verfahren des mechanischen, piezzomechanischen
oder thermischen Ink-Jet Drucks.

8. Verwendung gemal Anspruch 7, dadurch ge-
kennzeichnet, dass die Drucktinten zusatzlich ein
wassrig-organisches Tragermedium enthalten, wobei
das organische Losungsmittel des Tragermediums
ausgewahlt wird aus der Gruppe, bestehend aus
Aceton, Methylethylketon, Cyclohexanon, Methylcel-
losolve (Ethylenglykolmonomethylester), Butylcello-
solve (Etylenglykolmonobutylether) Methylcellosol-
veacetat, Ethylcellosolveacetat, Butylcellosolveace-
tat, Ethylenglykolmonopropylether, Ethylenglykolmo-
nohexylether, Ethylenglykoldimethylether, Diethylen-
glykolethylether, Diethylenglykoldiethylether, Propy-
lenglykolmonomethylether,  Propylenglykolmonoe-
thylether, Propylenglykolmonopropylether, Propylen-
glykolmonobutylether, Propylenglykolmonomethyle-
theracetat, Diethylenglykolmethyletheracetat, Diet-
hylenglykolethyletheracetat, Diethylenglykolpropyle-
theracetat, Diethylenglykolisopropyletheracetat, Di-
ethylenglykolbutyletheracetat, Diethylenglykol-t-bu-
tyletheracetat, Triethylenglykolmethyletheracetat,
Triethylenglykolethyletheracetat, Triethylenglykolpro-
pyletheracetat, Triethylenglykolisopropyletheracetat,
Triethylenglykolbutyletheracetat, Triethylengly-
kol-t-butyletheracetat, Methylalkohol, Ethylalkohol,
Isopropylalkohol, n-Butylalkohol, 3-Methyl-3-metho-
xybutanol, Benzol, Toluol, Xylol, N-Methyl-2-Pyrroli-
don und N-Hydroxymethyl-2-Essigsaureethylester.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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