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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　光透過性基材上に透明電極、発光層および対向電極が順次積層された有機エレクトロル
ミネッセンス素子において、該光透過性基材が、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の両面
に、各々金属酸化物ナノ粒子を含有するハードコート層を有し、かつ一方のハードコート
層（Ｈ１）上に透明電極が形成されており、該光透過性基材における、他方のハードコー
ト層（Ｈ２）の、前記光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）に接する側とは反対側の面が、凹
凸構造を有し、前記金属酸化物ナノ粒子の平均粒径が、１ｎｍ以上４００ｎｍ未満である
ことを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項２】
　前記ハードコート層（Ｈ１）と前記ハードコート層（Ｈ２）との膜厚差が、１０μｍ以
下であることを特徴とする請求項１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項３】
　前記光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）、前記ハードコート層（Ｈ１）、前記ハードコー
ト層（Ｈ２）、及び前記透明電極の屈折率が、下記式（１）～（４）を満足することを特
徴とする請求項１または２に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
　式（１）　－０．２＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ａ）＜０．２
　式（２）　－０．１＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｂ）＜０．１
　式（３）　－０．１＜ｎ（Ｈ２）－ｎ（Ｂ）＜０．１
　式（４）　－０．１＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｈ２）＜０．１
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　ただし、
　ｎ（Ａ）　：透明電極の屈折率
　ｎ（Ｈ１）：ハードコート層（Ｈ１）の屈折率
　ｎ（Ｈ２）：ハードコート層（Ｈ２）の屈折率
　ｎ（Ｂ）　：光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の屈折率
【請求項４】
　前記ハードコート層の少なくとも一方、及び前記光透過性樹脂基板の屈折率が１．６５
～２．００であることを特徴とする請求項１～３のいずれか１項に記載の有機エレクトロ
ルミネッセンス素子。
【請求項５】
　前記金属酸化物ナノ粒子が、酸化ジルコニウムまたは酸化チタンであることを特徴とす
る請求項１～４のいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項６】
　前記ハードコート層（Ｈ２）の表面において、前記凹凸構造が該ハードコート層（Ｈ２
）の表面面積の９０％以上を占めることを特徴とする請求項１～５のいずれか１項に記載
の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項７】
　前記凹凸構造の平均高さが、１～５０μｍであることを特徴とする請求項１～６のいず
れか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項８】
　前記凹凸構造のピッチの平均が、１～５０μｍであることを特徴とする請求項１～７の
いずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項９】
　前記金属酸化物ナノ粒子の平均粒径が、１ｎｍ以上１００ｎｍ未満であることを特徴と
する請求項１～８のいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【請求項１０】
　請求項１～９のいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子を用いること
を特徴とする照明装置。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機エレクトロルミネッセンス素子及びこれを用いる照明装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　発光型の電子ディスプレイデバイスとして、エレクトロルミネッセンスディスプレイ（
以下、ＥＬＤと略記する）がある。ＥＬＤの構成要素としては、無機エレクトロルミネッ
センス素子（以下、無機ＥＬ素子ともいう）や有機エレクトロルミネッセンス素子（以下
、有機ＥＬ素子ともいう）が挙げられる。無機ＥＬ素子は平面型光源として使用されてき
たが、発光素子を駆動させるためには交流の高電圧が必要である。
【０００３】
　一方、有機エレクトロルミネッセンス素子は、発光する化合物を含有する発光層を、陰
極と陽極で挟んだ構成を有し、発光層に電子及び正孔を注入して、再結合させることによ
り励起子（エキシトン）を生成させ、このエキシトンが失活する際の光の放出（蛍光・燐
光）を利用して発光する素子であり、数Ｖ～数十Ｖ程度の電圧で発光が可能であり、更に
自己発光型であるために視野角に富み、視認性が高く、薄膜型の完全固体素子であるため
に省スペース、携帯性等の観点から注目されている。
【０００４】
　また、有機エレクトロルミネッセンス素子は、従来実用に供されてきた主要な光源、例
えば、発光ダイオードや冷陰極管と異なり、薄膜の面光源として利用できることが、大き
な特徴である。この特性を有効に活用できる用途として、様々なディスプレイやディスプ
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レイのバックライト、及び照明用光源がある。特に近年、各種の照明用光源として大きな
期待が寄せられている。
【０００５】
　従来、このような素子に用いられる基板として、熱安定性、透明性の高さ、水蒸気透過
性の低さからガラスが用いられてきた。しかしガラスはもともと、割れやすく比較的重い
という特徴を有しており、様々な用途に利用するためには屈曲性に富み割れにくく軽量な
基板が求められるようになり、透明なプラスチック基板の使用が注目されるようになって
きた。しかしながら、プラスチック基板は、素子の製造や輸送、保管、及び使用時に、様
々な外力により表面にすり傷や引っ掻き傷等がつきやすく、外観を損なうのみならず、発
光素子の発光面内における発光の不均一化や発光特性の変化、あるいは折り曲げの際に、
これらの傷が起点となってクラックを生じるなどの課題を抱えている。
【０００６】
　また、発光素子を構成する際、プラスチック基板上に透明電極を配することが一般的で
あるが、そのフレキシブル性から折り曲げた部分を基点として電極層にクラックが発生し
たり、プラスチックの特性である熱収縮のために電極層の剥がれが生じてしまい、素子の
リークや短絡の原因となるという問題がある。
【０００７】
　その一方で、今後の性能向上のために解決すべき課題の一つとして、有機エレクトロル
ミネッセンス素子では光の取り出し効率（発光したエネルギーに対して基板の外に出てく
るエネルギーの割合）が低いという問題の解決が長らく課題とされてきた。すなわち、発
光層の発光には指向性がなく、四方八方に散逸してしまうため、発光層から前方向へ光を
導く際のロスが大きく、光強度が足りず表示画面が暗くなる問題がある。
【０００８】
　発光層からの発光は、前方向へ出てくるもののみを利用することになるが、古典光学に
基づいた多重反射から導き出される前方向への光取り出し効率（発光効率）は１／２ｎ２

で近似でき、発光層の屈折率ｎでほぼ決まってしまう。発光層の屈折率を約１．７とする
と、単純に前記有機ＥＬ部からの発光効率は約２０％となる。残りの光は、発光層の面積
方向へ伝搬するか（横方向への霧散）、発光層を挟んで透明電極と相対する金属電極で消
失する（後方向への吸収）。
【０００９】
　換言すると、通常の有機エレクトロルミネッセンス素子は、空気よりも屈折率の高い（
屈折率が１．７～２．１程度）層の内部で発光し、発光層で発生した光のうち１５％から
２０％程度の光しか取り出せない。これは、臨界角以上の角度θで界面（透明基板と空気
との界面）に入射する光は、全反射を起こし素子外部に取り出すことができないことや、
透明電極ないし発光層と透明基板との間で光が全反射を起こし、光が透明電極ないし発光
層を導波し、その結果として、光が素子側面方向に逃げ、光の損失となってしまっていた
。
【００１０】
　プラスチック基板表面の耐傷性改良としては、プラスチック基板表面に硬化性樹脂から
なるハードコート層を設ける技術が知られており、例えば、特許文献１には、ポリカーボ
ネート基材の少なくとも一面に、光又は熱硬化性樹脂組成物の硬化物からなるハードコー
ト層を設ける技術が開示されている。
【００１１】
　また、基板と電極層との密着性を向上させ、電極層のクラック発生や基板からの剥離等
を防止する手段としては、例えば、特許文献２において、基板上に、最表面に無機化合物
膜を有する中間層及びこれに結合するグラフトポリマー層を形成した後に導電層を形成す
る技術が報告されている。
【００１２】
　しかし、これらの技術の実施には、製造工程が複雑となることによるコストの上昇が伴
い、また技術構成要件の微細な調整が必要であり、実施が容易で、基板との密着性がより
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向上する改良手段が求められていた。
【００１３】
　光の取り出しの効率を向上させる手法としては、様々な方法が検討されており、例えば
、特許文献３では、透明基板表面に凹凸を形成し、透明基板と空気界面での全反射を防ぐ
方法が、特許文献４においては、基板と発光体の間に中間の屈折率を持つ平坦層を導入し
、反射防止膜を形成する方法が、各々報告されている。さらに、特許文献５では、基板ガ
ラスと発光体の間に基板ガラスよりも低屈折率を持つ平坦層を導入する方法が、特許文献
６では、基板ガラス、透明電極層や発光層のいずれかの層間（含む、基板ガラスと外界間
）に回折格子を形成する方法が、各々報告されている。
【００１４】
　しかしながら、透明基板の表面に凹凸を形成する方法や回折格子を形成する構成におい
ては、凹凸を形成する手段として、フォトリソグラフィーの手法でエッチングにより凹凸
を設ける方法が一般的であるが、この方法は生産性が低く、コストアップになる。また基
板と発光体の間に中間の屈折率を持つ平坦層や基板と発光体の間に基板ガラスよりも低屈
折率を有する平坦層を導入する方法では、結局、屈折率の異なる界面が存在することとな
り、光の取り出し効率の向上は少ない。
【００１５】
　さらに、上記技術の組み合わせとしては、例えば、特許文献７では、有機ＥＬ素子の一
方の面側に、４００ｎｍ以下のピッチで配列された複数の微細凹凸部を有する微細凹凸層
を介して配設された透明部材層を、この微細凹凸層が有機ＥＬ素子からの光の入射側に対
向するように設置され、かつ微細凹凸層はハードコート層を兼ねている有機ＥＬディスプ
レイの開示がある。
【００１６】
　しかし、微細凹凸層を形成し、透明部材層に貼合し、さらに凹凸部が素子基板に対向す
るよう貼合するなど、製造工程が複雑であるうえに、凹凸部が素子基板に対向している為
、外部応力が凸部を介して基板に局所的に集中し、基板表面を傷める課題があった。
【００１７】
　プラスチック基板表面の耐傷性改良と、基板と電極層との密着性向上、及び光取り出し
効率向上を、複雑な素子構成や複数の部材の準備を必要とせずに同時に実現できる改良手
段が求められていた。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１８】
【特許文献１】特開２００４－３０９９３２号公報
【特許文献２】特開２００８－２０７４０１号公報
【特許文献３】米国特許第４７７４４３５号明細書
【特許文献４】特開昭６２－１７２６９１号公報
【特許文献５】特開２００１－２０２８２７号公報
【特許文献６】特開平１１－２８３７５１号公報
【特許文献７】特開２００７－２１３８２４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１９】
　本発明の目的は、光透過性樹脂基板を用いた有機エレクトロルミネッセンス素子におい
て、複雑な素子構成や複数の部材を用いずに、基板表面の耐傷性に優れ、基板と電極層と
の膜密着性が改良され、電極層のクラック発生や基板からの剥がれがなく、素子のリーク
や短絡がなく高品質で、ダークスポットが抑制され、かつ、折り曲げ耐性が改良され、ま
た光取り出し効率をも同時に向上させた有機エレクトロルミネッセンス素子と該素子を用
いた照明装置を提供することである。
【００２０】
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　また、本発明は、薄い枚状の有機エレクトロルミネッセンス素子を重ね合わせた際、あ
るいは、有機エレクトロルミネッセンス素子を、ロール・ツー・ロール方式などを用いて
製造する際のロール部におけるブロッキングの抑制に優れた有機エレクトロルミネッセン
ス素子と該素子を用いた照明装置を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【００２１】
　本発明の上記課題は、以下の構成により達成される。
【００２２】
　１．光透過性基材上に透明電極、発光層および対向電極が順次積層された有機エレクト
ロルミネッセンス素子において、該光透過性基材が、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の
両面に、各々金属酸化物ナノ粒子を含有するハードコート層を有し、かつ一方のハードコ
ート層（Ｈ１）上に透明電極が形成されており、該光透過性基材における、他方のハード
コート層（Ｈ２）の、前記光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）に接する側とは反対側の面が
、凹凸構造を有し、前記金属酸化物ナノ粒子の平均粒径が、１ｎｍ以上４００ｎｍ未満で
あることを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス素子。
　２．前記ハードコート層（Ｈ１）と前記ハードコート層（Ｈ２）との膜厚差が、１０μ
ｍ以下であることを特徴とする前記１に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２３】
　３．前記光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）、前記ハードコート層（Ｈ１）、前記ハード
コート層（Ｈ２）、及び前記透明電極の屈折率が、下記式（１）～（４）を満足すること
を特徴とする前記１または２に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２４】
　式（１）　－０．２＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ａ）＜０．２
　式（２）　－０．１＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｂ）＜０．１
　式（３）　－０．１＜ｎ（Ｈ２）－ｎ（Ｂ）＜０．１
　式（４）　－０．１＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｈ２）＜０．１
　ただし、
　ｎ（Ａ）　：透明電極の屈折率
　ｎ（Ｈ１）：ハードコート層（Ｈ１）の屈折率
　ｎ（Ｈ２）：ハードコート層（Ｈ２）の屈折率
　ｎ（Ｂ）　：光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の屈折率
　４．前記ハードコート層の少なくとも一方、及び前記光透過性樹脂基板の屈折率が１．
６５～２．００であることを特徴とする前記１～３のいずれか１項に記載の有機エレクト
ロルミネッセンス素子。
【００２５】
　５．前記金属酸化物ナノ粒子が、酸化ジルコニウムまたは酸化チタンであることを特徴
とする前記１～４のいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２６】
　６．前記ハードコート層（Ｈ２）の表面において、前記凹凸構造が該ハードコート層（
Ｈ２）の表面面積の９０％以上を占めることを特徴とする前記１～５のいずれか１項に記
載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２７】
　７．前記凹凸構造の平均高さが、１～５０μｍであることを特徴とする前記１～６のい
ずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２８】
　８．前記凹凸構造のピッチの平均が、１～５０μｍであることを特徴とする前記１～７
のいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
【００２９】
　９．前記金属酸化物ナノ粒子の平均粒径が、１ｎｍ以上１００ｎｍ未満であることを特
徴とする前記１～８のいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子。
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【００３０】
　１０．前記１～９のいずれか１項に記載の有機エレクトロルミネッセンス素子を用いる
ことを特徴とする照明装置。
【発明の効果】
【００３３】
　本発明により、光透過性樹脂基板を用いた有機エレクトロルミネッセンス素子において
、複雑な素子構成や複数の部材を用いずに、基板表面の耐傷性に優れ、基板と電極層との
膜密着性が改良され、電極層のクラック発生や基板からの剥がれがなく、素子のリークや
短絡がなく高品質で、ダークスポットが抑制され、且つ折り曲げ耐性が改良され、また光
取り出し効率をも同時に向上させた有機エレクトロルミネッセンス素子と該素子を用いた
照明装置を提供することができた。
【００３４】
　また、本発明は、薄い枚状の有機エレクトロルミネッセンス素子を重ね合わせた際、あ
るいは、有機エレクトロルミネッセンス素子を、ロール・ツー・ロール方式などを用いて
製造する際のロール部におけるブロッキングの抑制に優れた有機エレクトロルミネッセン
ス素子とその素子を用いた照明装置を提供することができた。
【００３５】
　また、凹凸形状を有するハードコート層を設けた光透過性基材の生産性、均一性を高め
た有機エレクトロルミネッセンス素子を提供することができた。さらに、部材数を増やす
ことなく有機エレクトロルミネッセンス素子の光取り出し効率をさらに向上させることが
できた。
【図面の簡単な説明】
【００３６】
【図１】本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子の断面図の一例である。
【図２】本発明に係わるハードコート層（Ｈ２）上の凹凸構造の断面形状を示す例である
。
【図３】本発明に係わるハードコート層（Ｈ２）上の凹凸構造を表面の法線方向から見た
例である。
【図４】本発明に係わるハードコート層（Ｈ２）上の凹凸構造を表面の法線方向から見た
例である。
【図５】本発明に係わるハードコート層（Ｈ２）上の凹凸構造を表面の法線方向から見た
例である。
【図６】ハードコート層（Ｈ２）の面上に凹凸構造を形成する態様を示す工程図である。
【図７】ハードコート層（Ｈ２）の面上に凹凸構造を形成する別の態様を示す工程図であ
る。
【発明を実施するための形態】
【００３７】
　以下、本発明と本発明の構成要素等ついて詳細に説明する。
【００３８】
　本発明に関わる有機エレクトロルミネッセンス素子は、光透過性基材上に透明電極、発
光層および対向電極が順次積層され、該光透過性基材が、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ
）の両面に、各々金属酸化物ナノ粒子を含有するハードコート層を有し、かつ一方のハー
ドコート層（Ｈ１）上に透明電極が形成されており、該光透過性基材における、他方のハ
ードコート層（Ｈ２）の、前記樹脂基板（樹脂基板Ｂ）に接する側とは反対側の面が、凹
凸構造を有することを特徴とする。
【００３９】
　〔光透過性基材〕
　〔光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）〕
　本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子で用いる光透過性樹脂基板（樹脂基
板Ｂ）には樹脂フィルムが好ましく用いられ、可撓性を有する樹脂フィルムであることが
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より好ましい。樹脂フィルムとしては、例えば、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）
、ポリエチレンナフタレート（ＰＥＮ）等のポリエステル、ポリエチレン、ポリプロピレ
ン、セロファン、セルロースジアセテート、セルローストリアセテート、セルロースアセ
テートブチレート、セルロースアセテートプロピオネート（ＣＡＰ）、セルロースアセテ
ートフタレート、セルロースナイトレート等のセルロースエステル類またはそれらの誘導
体、ポリ塩化ビニリデン、ポリビニルアルコール、ポリエチレンビニルアルコール、シン
ジオタクティックポリスチレン、ポリカーボネート、ノルボルネン樹脂、ポリメチルペン
テン、ポリエーテルケトン、ポリイミド、ポリエーテルスルホン（ＰＥＳ）、ポリフェニ
レンスルフィド、ポリスルホン類、ポリエーテルイミド、ポリエーテルケトンイミド、ポ
リアミド、フッ素樹脂、ナイロン、ポリメチルメタクリレート、アクリルあるいはポリア
リレート類、アートン（商品名ＪＳＲ社製）あるいはアペル（商品名三井化学社製）とい
ったシクロオレフィン系樹脂等を挙げられる。
【００４０】
　本発明においては、ポリエチレンテレフタレート、ポリエチレンナフタレート等のポリ
エステルフィルムを用いることが好ましく、特に延伸ポリエチレンナフタレートフィルム
を用いることが耐熱性の面で好ましい。
【００４１】
　また、本発明に係わる光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）には、光散乱機能を付与する為
に、あるいは屈折率を調整する為に、光散乱性の、あるいは光散乱性をもたない、フィラ
ーを含有させることが好ましい。
【００４２】
　用いられるフィラーとしては、無機またはポリマーからなる公知のフィラーから、粒経
や屈折率を考慮して適宜選択して使用することができる。
【００４３】
　無機化合物の例として、二酸化ケイ素、二酸化チタン、酸化アルミニウム、酸化ジルコ
ニウム、炭酸カルシウム、タルク、クレイ、焼成カオリン、焼成ケイ酸カルシウム、水和
ケイ酸カルシウム、ケイ酸アルミニウム、ケイ酸マグネシウム、およびリン酸カルシウム
を挙げることができる。ポリマーの例としては、シリコーン樹脂、フッ素樹脂、アクリル
樹脂を挙げることができる。
【００４４】
　これらフィラーをハードコート層あるいは透明フィルムに添加する場合の添加量は０．
１～３０質量％が好ましい。
【００４５】
　本発明において、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の屈折率は、１．６０～２．２０で
あることが好ましく、１．６５～２．００であることが特に好ましい。
【００４６】
　本発明において透明樹脂フィルムの厚さは、５０μｍ以上、２５０μｍ以下であること
が好ましく、さらに７５μｍ以上、２００μｍ以下であることが好ましい。
【００４７】
　〔透明電極〕
　本発明に係わる有機ＥＬ素子における透明電極としては、仕事関数の大きい（４ｅＶ以
上）金属、合金、電気伝導性化合物及びこれらの混合物を電極物質とするものが好ましく
用いられる。このような電極物質の具体例としてはＡｕ等の金属、ＣｕＩ、インジウムチ
ンオキシド（ＩＴＯ）、ＳｎＯ２、ＺｎＯ等の導電性光透過性材料が挙げられる。また、
ＩＤＩＸＯ（Ｉｎ２Ｏ３－ＺｎＯ）等非晶質で光透過性の導電膜を作製可能な材料を用い
てもよい。
【００４８】
　本発明においては、透明電極は陽極として用いられることが好ましい。陽極はこれらの
電極物質を蒸着やスパッタリング等の方法により、薄膜を形成させ、フォトリソグラフィ
ー法で所望の形状のパターンを形成してもよく、あるいはパターン精度をあまり必要とし
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ない場合は（１００μｍ以上程度）、上記電極物質の蒸着やスパッタリング時に所望の形
状のマスクを介してパターンを形成してもよい。あるいは、有機導電性化合物のように塗
布可能な物質を用いる場合には、印刷方式、コーティング方式等湿式製膜法を用いること
もできる。
【００４９】
　陽極としてのシート抵抗は数百Ω／□以下が好ましい。更に膜厚は材料にもよるが、通
常１０～１０００ｎｍ、好ましくは１０～２００ｎｍの範囲で選ばれる。
【００５０】
　本発明において透明電極の屈折率は、１．５以上２．０以下であることが好ましく、さ
らに１．６以上１．９以下であることが特に好ましい。
【００５１】
　〔ハードコート層〕
　本発明におけるハードコート層とは、ＪＩＳ　Ｋ　５６００－５－４に準じた鉛筆硬度
がＨ以上の層であり、好ましくは２Ｈ以上の層である。ハードコート層の硬さは、有機エ
レクトロルミネッセンス素子の使用上、折り曲げ等の外部応力がかかった際に層の破壊や
剥がれなどが発生しない範囲で硬いほうが耐傷性の点で好ましい。
【００５２】
　また本発明に係わるハードコート層は、樹脂中に金属酸化物ナノ粒子が分散されている
ことを特徴とする。
【００５３】
　本発明において金属酸化物ナノ粒子とは、平均粒径が４００ｎｍ未満の金属酸化物粒子
をいい、好ましくは１ｎｍ以上４００ｎｍ未満であり、更に好ましくは、１ｎｍ以上１０
０ｎｍ未満であり、より好ましくは１ｎｍ～５０ｎｍ、さらに好ましくは１ｎｍ～３０ｎ
ｍであり、最も好ましいのは１ｎｍ～２０ｎｍである。
【００５４】
　平均粒径が１ｎｍ以上であれば、より粒子の分散が容易となり所望の性能を得ることが
できる。一方、平均粒径が４００ｎｍ以上の場合、屈折率差によっては得られるハードコ
ート層が濁るなどして透明性が低下するおそれがある。ここで、平均粒径とは、各粒子を
同体積の球に換算した時の直径（球換算粒径）の平均値をいう。
【００５５】
　本発明のハードコート層においては、光透過性樹脂中にその樹脂よりも屈折率が高い金
属酸化物ナノ粒子を分散することにより、耐傷性に優れた、また、折り曲げ耐性が向上し
た、所望の屈折率を有する、かつ光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）との間、及び透明電極
との間に十分な密着性を有するハードコート層を得ることができる。
【００５６】
　本発明に係わる金属酸化物ナノ粒子の平均粒径の範囲においては光散乱性をほとんど有
しない為、透明性に支障を生じない。なお、光散乱機能の向上を狙いとして可視光領域で
の光散乱粒子、フィラーを含有する方法については、例えば、特開２００５－０３８６６
１号公報記載の技術があるが、ハードコート層の透明性が劣化する、透明電極との間に十
分な密着性が得られないなどの問題が発生してしまうため、本願とは異なる。また、例え
ばＷＯ２００９／０８１７５０号には、素子の出光面に、円錐、角錐、プリズム形状の凹
凸構造層をもつ樹脂組成物層を有し、この樹脂組成物層に樹脂との屈折率差が０．０５～
０．５で、粒経０．１μｍ以上、１０μｍ以下の粒子を含む、有機ＥＬ発光素子の開示が
あるが、光取り出し効率の向上及び観察角度による色味の変化の減少、が目的であり、粒
子についても、可視光領域に近い粒経で光散乱性を利用して、観察角度による色味の変化
の減少を意図しており、本願とは異なり、かつ本願構成により同時に達成される、光取り
出し効率向上以外の前記効果についての示唆もされていない。
【００５７】
　《金属酸化物ナノ粒子》
　本発明に用いられる金属酸化物ナノ粒子としては、光学素子として使用する波長領域に
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おいて吸収、発光、蛍光等が生じないものを適宜選択して使用することが好ましい。
【００５８】
　金属酸化物ナノ粒子を構成する金属としては、Ｌｉ、Ｎａ、Ｍｇ、Ａｌ、Ｓｉ、Ｋ、Ｃ
ａ、Ｓｃ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｒｂ、Ｓｒ、Ｙ、Ｎ
ｂ、Ｚｒ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｃｄ、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｓｂ、Ｃｓ、Ｂａ、Ｌａ、Ｔａ、Ｈｆ、Ｗ、
Ｉｒ、Ｔｌ、Ｐｂ、Ｂｉ及び希土類金属からなる群より選ばれる１種または２種以上の金
属から形成される金属酸化物を用いることができ、具体的には、例えば、酸化チタン、酸
化亜鉛、酸化アルミニウム（アルミナ）、酸化ジルコニウム、酸化ハフニウム、酸化ニオ
ブ、酸化タンタル、酸化マグネシウム、酸化バリウム、酸化インジウム、酸化錫、酸化鉛
、これら酸化物より構成される複酸化物であるニオブ酸リチウム、ニオブ酸カリウム、タ
ンタル酸リチウム、アルミニウム・マグネシウム酸化物（ＭｇＡｌ２Ｏ４）等の粒子およ
び複合粒子の中で、屈折率が１．６を満たすものが挙げられるが、これら粒子のうち、安
価で、安全性を考慮して粒子を選択することが可能であり、さらに小粒径化の容易性を考
えると、ＴｉＯ２、Ａｌ２Ｏ３、ＬｉＮｂＯ３、Ｎｂ２Ｏ５、ＺｒＯ２、Ｙ２Ｏ３、Ｍｇ
Ｏ、ＺｎＯ、ＳｎＯ２、Ｂｉ２Ｏ３、ＩＴＯ、ＣｅＯ２、ＡｌＮ、ダイヤモンド、ＫＴａ
Ｏ３であることが好ましく、酸化ジルコニウム（ＺｒＯ２）、または酸化チタン（ＴｉＯ

２）であることが好ましい。
【００５９】
　金属酸化物ナノ粒子の調製方法としては、気相中で金属酸化物ナノ粒子の原料を噴霧、
焼成して微小な粒子を得ることが可能である。更には、プラズマを用いて粒子を調製する
方法、原料固体をレーザー等でアブレーションさせ微粒子化する方法、蒸発させた金属ガ
スを酸化させ微粒子を調製する方法なども好適に用いることができる。また、液相中で調
製する方法として、ゾル－ゲル法等を用い、ほぼ一次粒子として分散した金属酸化物ナノ
粒子分散液を調製することが可能である。あるは、溶解度の低下を利用した反応晶析法を
用いて粒子径のそろった分散液を得ることが可能である。
【００６０】
　液相で得られた粒子は、乾燥、焼成することにより、金属酸化物ナノ粒子の機能を安定
に引き出すことが好ましい。乾燥には、凍結乾燥、噴霧乾燥、超臨界乾燥などの手段が適
用可能であり、焼成は、単に雰囲気を制御しながら高温にするだけでなく、有機あるいは
無機の焼結防止剤を用いて行うことが好ましい。
【００６１】
　本発明に係わるハードコート層において、金属酸化物ナノ粒子の含有量は、５ｖｏｌ％
以上５０ｖｏｌ％以下であることを特徴とする。特に平均粒径５０ｎｍ以下の金属酸化物
ナノ粒子を用いる場合、５０ｖｏｌ％を超えることは実質的に難しく、成型性の確保（流
動性、ひび割れなし）を考えた場合には３０ｖｏｌ％以下であることが好ましい。特に金
属酸化物ナノ粒子の含有量が３０ｖｏｌ％を越える場合には、金属酸化物ナノ粒子表面の
表面処理などを行い、樹脂との親和性を向上させることが好ましい。一方、金属酸化物ナ
ノ粒子を含有させることにより屈折率を調整し、かつ密着性を向上させるには、ある程度
の含有量が必要で、５ｖｏｌ％以上が好ましく、１０ｖｏｌ％以上がより好ましい。成型
性の確保と屈折率の調整、及び密着性の向上の両立を図るには、金属酸化物ナノ粒子の含
有量は、１０ｖｏｌ％～３０ｖｏｌ％が好ましく、１０ｖｏｌ％～２０ｖｏｌ％がより好
ましい。ここでいう金属酸化物ナノ粒子の体積分率は、ハードコート層を構成する、金属
酸化物ナノ粒子を分散した樹脂を任意の体積取り出し、その体積をＹｃｍ３とし、この樹
脂中に含有する金属酸化物ナノ粒子の比重をａ、総含有量をｘグラム、とした時に式（ｘ
／ａ）／Ｙ×１００で求められる。金属酸化物ナノ粒子の含有量は、樹脂中に含有する金
属酸化物ナノ粒子を取り出して定量して求めることができ、透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）
による粒子像の観察（ＥＤＸ等の局所元素分析により粒子組成に関する情報も得ることが
可能）、あるいは与えられた樹脂組成物が含有する灰分の元素分析により求まる所定組成
の含有質量と該組成の結晶の比重とから算出可能である。
【００６２】
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　金属酸化物ナノ粒子の添加に伴う、ハードコート層を構成する樹脂組成物における屈折
率の増加は、元の樹脂に対して、０．０２以上あることが好ましく、０．０５以上である
ことが更に好ましい。
【００６３】
　《表面処理剤》
　金属酸化物ナノ粒子は、樹脂と均一に分散する必要があることから、樹脂との親和力を
高めるため、表面処理がなされていることが好ましい。必要な表面処理剤と粒子表面との
結合には、下記のような導入手法が考えられるが、それらに限るものではない。
【００６４】
　Ａ．物理吸着（二次結合性の活性剤処理）
　Ｂ．表面化学種の利用反応（表面水酸基との共有結合）
　Ｃ．活性種の表面導入と反応（ラジカル等の活性点導入とグラフト重合、高エネルギー
線照射とグラフト重合）
　Ｄ．樹脂コーティング（カプセル化、プラズマ重合）
　Ｅ．沈着固定化（難溶性有機酸塩の沈着）
　更に具体例を示すと下記のようになる。
【００６５】
　（１）シランカップリング剤
　シラノール基と粒子表面の水酸基との縮合反応や水素結合を利用する。例えば、ビニル
シラザン、トリメチルクロロシラン、ジメチルジクロロシラン、メチルトリクロロシラン
、トリメチルアルコキシシラン、ジメチルジアルコキシシラン、メチルトリアルコキシシ
ラン、ヘキサメチルジシラザン等が挙げられ、トリメチルメトキシシラン、ジメチルジメ
トキシシラン、メチルトリメトキシシラン、ヘキサメチルジシラザン等が好ましく用いら
れる。
【００６６】
　（２）その他カップリング剤
　チタネート、アルミネート、ジルコネート系のカップリング剤も適用可能である。さら
に、ジルコアルミネート、クロメート、ボレート、スタネート、イソシアネート等も使用
可能である。ジケトン系のカップリング剤も使用可能である。
【００６７】
　（３）表面吸着剤
　アルコール、ノニオン系界面活性剤、イオン系界面活性剤、カルボン酸類、アミン類な
どが適用可能である。
【００６８】
　（４）樹脂系表面処理
　上記（１）～（３）の手法で粒子表面に活性種を導入後、グラフト重合により表面にポ
リマー層を設ける手法や、あらかじめ合成したポリマー分散剤を粒子表面に吸着、結合さ
せる手法がある。粒子表面により強固にポリマー層を設けるためにはグラフト重合が好ま
しく、特に高密度にグラフトさせることが好ましい。
【００６９】
　《金属酸化物ナノ粒子を含有するハードコート層の製造方法》
　本発明に係わる金属酸化物ナノ粒子を含有するハードコート層の製造にあたっては、は
じめに複合材料前駆体（熱可塑性樹脂を用いる場合は溶融状態、硬化性樹脂を用いる場合
は未硬化の状態）を調製した後、樹脂基板Ｂ上に塗布等により成膜されること、あるいは
、モールドに塗布等により形成した樹脂層を樹脂基板Ｂと貼合すること等により形成され
る。
【００７０】
　特に硬化性樹脂を用いる場合、複合材料前駆体は、有機溶媒に溶解した硬化性樹脂と、
本発明に係る金属酸化物ナノ粒子を混合し、その後、有機溶媒を除去することで調製され
てもよいし、硬化性樹脂の原料の一つであるモノマー溶液中に本発明に係る金属酸化物ナ
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ノ粒子を添加、混合した後に重合して調製されても良い。また、モノマーが一部重合した
オリゴマーや低分子量のポリマーを溶融し、そこに本発明に係る金属酸化物ナノ粒子を添
加、混合することで調製されても良い。
【００７１】
　ここで用いられる有機溶媒としては、炭素数１～４程度の低級アルコール、アセトン、
メチルエチルケトン、メチルイソブチルケトンなどのケトン類、酢酸メチル、酢酸エチル
などのエステル類、トルエン、キシレンなどの炭化水素類などを選択することができるが
、モノマーよりも沸点が低く、しかもこれらのモノマーと相溶性を有するものであれば、
特に限定されるものではない。
【００７２】
　特に、本発明においては、モノマー溶液中に本発明に係る金属酸化物ナノ粒子を添加し
た後に重合させる方法が好ましく、特に、モノマーと本発明に係る金属酸化物ナノ粒子を
混合した高粘性の溶液を、冷却しながらシェアを与えて混合する方法が好ましい。この時
、硬化性樹脂中への本発明に係る金属酸化物ナノ粒子の分散が最適になるように粘度を調
整することも重要である。粘度調整の方法としては、本発明に係る金属酸化物ナノ粒子の
粒径、表面状態、添加量の調整や、溶媒や粘度調整剤の添加等が挙げられるが、本発明に
係る金属酸化物ナノ粒子はその構造により表面修飾が容易なことから、最適な混練状態を
得ることが可能である。
【００７３】
　シェアを与え複合化を行う場合、本発明に係る金属酸化物ナノ粒子は粉体ないし凝集状
態のまま添加することが可能である。あるいは、液中に分散した状態で添加することも可
能である。液中に分散した状態で添加する場合は、混合後に脱気を行うことが好ましい。
【００７４】
　液中に分散した状態で添加する場合、あらかじめ凝集粒子を一次粒子に分散して添加す
ることが好ましい。分散には各種分散機が使用可能であるが、特にビーズミルが好ましい
。ビーズには、各種の素材があるがその大きさは小さいものが好ましく、特に直径０．０
０１～０．５ｍｍのものが好ましい。
【００７５】
　本発明に係る金属酸化物ナノ粒子は表面処理された状態で加えられることが好ましいが
、表面処理剤と微粒子とを同時に添加し、硬化性樹脂との複合化を行うインテグラルブレ
ンドのような方法を用いることも可能である。
【００７６】
　《ハードコート層に用いられる樹脂モノマー》
　本発明に係るハードコート層に用いる樹脂は硬化性樹脂を用いることが好ましい。更に
好ましくは、活性線硬化樹脂を用いる。活性線硬化樹脂とは、紫外線や電子線のような活
性線照射により架橋反応等を経て硬化する樹脂を主たる主成分とする。活性線硬化樹脂と
しては、エチレン性不飽和二重結合を有するモノマーを含む成分が好ましく用いられ、紫
外線や電子線のような活性線を照射することによって硬化させてハードコート層が形成さ
れる。活性線硬化樹脂としては紫外線硬化性樹脂や電子線硬化性樹脂が代表的なものとし
て挙げられるが、紫外線照射によって硬化する樹脂が好ましい。
【００７７】
　これらハードコート層はグラビアコーター、ディップコーター、リバースコーター、ワ
イヤーバーコーター、ダイコーター、インクジェット法等公知の方法で塗設することがで
きる。
【００７８】
　紫外線硬化性樹脂を光硬化反応により硬化させ、硬化皮膜層を形成するための光源とし
ては、紫外線を発生する光源であれば制限無く使用できる。例えば、低圧水銀灯、中圧水
銀灯、高圧水銀灯、超高圧水銀灯、カーボンアーク灯、メタルハライドランプ、キセノン
ランプ等を用いることが出来る。照射条件はそれぞれのランプによって異なるが、活性線
の照射量は、通常５～５００ｍＪ／ｃｍ２、好ましくは５～１５０ｍＪ／ｃｍ２であるが
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、特に好ましくは２０～１００ｍＪ／ｃｍ２である。
【００７９】
　《ハードコート層の形成》
　耐傷性に優れ、所望の屈折率を有し、かつ光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）との間、及
び透明電極との間に十分な密着性を有するハードコート層を形成する観点から、ハードコ
ート層の膜厚は１μｍ～１００μｍが好ましく、さらに好ましくは、２μｍ～５０μｍで
ある。ハードコート層は樹脂フィルムの両面に塗設されるが、ハードコート層（Ｈ１）と
ハードコート層（Ｈ２）のそれぞれの膜厚比はカール等のバランスに応じて調整すること
が可能であるが、この２つのハードコート層の膜厚差は１０μｍ以下が好ましい。また、
ハードコート層（Ｈ１）の膜厚は、透明電極および樹脂フィルムの厚さより小さいことが
光学特性上好ましい。
【００８０】
　ハードコート層の屈折率は、用いる透明電極、透明樹脂フィルムの屈折率との差が小さ
くなるように調整することが光学特性上、および膜物性改良上好ましい。本発明に係るハ
ードコート層（Ｈ１）の屈折率と、透明電極の屈折率との差は０．２未満が好ましく、更
に好ましくは０．１５未満である。本発明に係るハードコート層（Ｈ１）及びハードコー
ト層（Ｈ２）の屈折率と、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の屈折率との差は０．１未満
が好ましく、さらに好ましくは０．０５未満である。ハードコート層（Ｈ１）の屈折率と
、ハードコート層（Ｈ２）の屈折率との差は０．１未満が好ましく、０．０５未満がより
好ましく、同一の屈折率を有することが最も好ましい。
【００８１】
　本発明において、ハードコート層（Ｈ１）及び（Ｈ２）の屈折率は、１．６５～２．０
０であることが好ましく、１．７０～２．００であることがより好ましく、１．７５～２
．００であることがさらに好ましい。
【００８２】
　本発明においては、前記光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）、前記ハードコート層（Ｈ１
）、前記ハードコート層（Ｈ２）、及び前記透明電極の屈折率が、下記式（１）～（４）
を満足することが好ましい。
【００８３】
　式（１）　－０．２＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ａ）＜０．２
　式（２）　－０．１＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｂ）＜０．１
　式（３）　－０．１＜ｎ（Ｈ２）－ｎ（Ｂ）＜０．１
　式（４）　－０．１＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｈ２）＜０．１
　ただし、
　ｎ（Ａ）：透明電極の屈折率
　ｎ（Ｈ１）：ハードコート層（Ｈ１）の屈折率
　ｎ（Ｈ２）：ハードコート層（Ｈ２）の屈折率
　ｎ（Ｂ）：光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の屈折率
である。
【００８４】
　本発明においては、式（１）においてさらに、下記式（１ａ）であることが好ましく、
さらには下記式（１ｂ）であることが好ましい。
【００８５】
　式（１ａ）　－０．１＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ａ）＜０．１
　式（１ｂ）　ｎ（Ｈ１）≦ｎ（Ａ）
　本発明においては、式（２）、式（３）においてさらに、下記式（２ａ）、（３ａ）で
あることが好ましく、さらには下記式（２ｂ）、（３ｂ）であることが好ましい。
【００８６】
　式（２ａ）　－０．０５＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｂ）＜０．０５
　式（３ａ）　－０．０５＜ｎ（Ｈ２）－ｎ（Ｂ）＜０．０５
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　式（２ｂ）　ｎ（Ｈ１）≦ｎ（Ｂ）
　式（３ｂ）　ｎ（Ｈ２）≦ｎ（Ｂ）
　本発明においては、式（４）においてさらに、下記式（４ａ）であることが好ましく、
さらには下記式（４ｂ）であることが好ましい。
【００８７】
　式（４ａ）　－０．０５＜ｎ（Ｈ１）－ｎ（Ｈ２）＜０．０５
　式（４ｂ）　ｎ（Ｈ１）＝ｎ（Ｈ２）
　本発明においては、さらに下記式（５）～（７）を満たすことが好ましい。
【００８８】
　式（５）　ｄ（Ｈ１）＞ｄ（Ａ）
　式（６）　ｄ（Ｈ１）＜ｄ（Ｂ）
　式（７）　－１０μｍ＜ｄ（Ｈ２）－ｄ（Ｈ１）＜＋１０μｍ
ただし、
　ｄ（Ａ）：透明電極の膜厚
　ｄ（Ｈ１）：ハードコート層（Ｈ１）の膜厚
　ｄ（Ｈ２）：ハードコート層（Ｈ２）の膜厚
　ｄ（Ｂ）：光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の膜厚
である。
【００８９】
　上記、本発明の好ましい態様によって、従来から知られている光取り出し効率の向上だ
けでなく、微細な膜構造を有する有機エレクトロルミネッセンス素子の、膜物性を大幅に
向上させることができるものである。
【００９０】
　〔屈折率の測定方法〕
　本発明において、屈折率の測定方法は通常用いられている方法を用いることができる。
【００９１】
　例えば、各層を単独で塗設したサンプルについて、分光光度計（日立製作所製Ｕ－４０
００型等）の分光反射率の測定結果から求めることができる。裏面を粗面化処理した後、
黒色のスプレーで光吸収処理を行って裏面の光反射を防止したうえで、５度正反射の条件
で可視光領域（４００～７００ｎｍ）の反射率の測定することで求めることができる。
【００９２】
　本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子は、光透過性基材における、他方の
ハードコート層（Ｈ２）の、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）と接する側とは反対側の面
が、凹凸構造を有することを特徴とする。
【００９３】
　図１は、本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子の断面図の一例である。
【００９４】
　光透過性基材１上に、透明電極２、発光層３を含む機能層４、対向電極５が順次積層さ
れている。光透過性基材１は、ハードコート層（Ｈ１）６、光透過性樹脂基板（樹脂基板
Ｂ）７、ハードコート層（Ｈ２）８で構成されている。ハードコート層（Ｈ２）の表面は
、凹凸構造９を有している。発光層３を含む機能層４には、発光層以外に、電荷注入層、
電荷輸送層、絶縁層、キャリアブロック層、中間層、光調整層、保護膜、バリア層、及び
これらの混合層等を任意に設けることができる。さらに、図では省略しているが、必要に
応じて封止膜、バリア膜、保護膜、補助電極、（水分）ゲッター剤等を設けてもよい。発
光層３は複数発光層で構成されていてもよく、発光層間に透明電極２及び対向電極５以外
の電極や電荷発生層、あるいは各種の中間層が積層されていてもよい。
【００９５】
　本発明において、前記凹凸構造は、ハードコート層（Ｈ２）の樹脂基板Ｂ側とは反対側
の面上に、２次元状に存在する。該凹凸構造の形状、高さ、巾、ピッチは、規則的でもよ
く、不規則でもよいが、規則的に配列していることが好ましい。
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【００９６】
　凸部の断面の形状は三角形、台形、円弧状、長方形などの形状、及び半円、部分円、あ
るいは半楕円などの形状などから任意に選択でき、ハードコート層（Ｈ２）の法線方向か
ら見た凸部の形状は、三角形、四角形、その他の多角形、円、楕円などから任意に選択で
きる。
【００９７】
　該凸部の形状及びサイズは規則的であってもよく、不規則であってもよいが、形状及び
サイズともに規則的な角錐、円錐、角錐台、円錐台、球面状であることが好ましく、四角
錐、円錐、四角錐台、円錐台、球面状であることがより好ましい。
【００９８】
　ハードコート層（Ｈ２）
　該凹凸構造の平均高さは、１～５０μｍであることが好ましく、５～４０μｍであるこ
とがより好ましく、１０～３０μｍであることが最も好ましい。
【００９９】
　該凹凸構造のピッチの平均は、１～５０μｍであることが好ましく、５～４０μｍであ
ることがより好ましく、１０～３０μｍであることが最も好ましい。
【０１００】
　凸部の断面の形状が、角錐、円錐、角錐台、円錐台である場合、凸部先端の頂角θ（角
錐台あるいは円錐台である場合は、凸部断面の傾斜面を延長した直線の交点がなす角度）
は、３０～９０度が好ましく、より好ましくは、４０～７０度である。
【０１０１】
　図２（ａ）～（ｎ）に、本発明に係わるハードコート層（Ｈ２）上の凹凸構造の断面形
状の例を示すが、これらに限定されない。図２（ａ）～（ｎ）においては、各凹凸が同じ
サイズ、同じ形状で配列しているが、各凹凸のサイズ、形状は異なっていてもよい。
【０１０２】
　図３（ａ）～（ｈ）及び図４（ａ）～（ｅ）は、本発明に係わるハードコート層（Ｈ２
）を、表面の法線方向から見た、ハードコート層（Ｈ２）上の凹凸構造を示した例である
。
【０１０３】
　図３（ａ）は、断面形状が図２（ａ）で凸部が四角錐の場合、
　図３（ｂ）は、断面形状が図２（ａ）で凸部が円錐の場合、
　図３（ｃ）は、断面形状が図２（ｃ）で凸部が四角錐台の場合、
　図３（ｄ）は、断面形状が図２（ｃ）で凸部が円錐台の場合、
　図３（ｅ）は、断面形状が図２（ｇ）で凸部が半球の場合、
　図３（ｆ）は、断面形状が図２（ｊ）で凸部が円錐台状で、側面が丸みを帯びている場
合、
　図３（ｇ）は、断面形状が図２（ｂ）で凸部が四角錐状の場合、
　図３（ｈ）は、断面形状が図２（ｂ）で凸部が円錐の場合、
　図４（ａ）は、断面形状が図２（ｄ）で凸部が四角錐台の場合、
　図４（ｂ）は、断面形状が図２（ｄ）で凸部が円錐台の場合、
　図４（ｃ）は、断面形状が図２（ｅ）で凸部が四角柱の場合、
　図４（ｄ）は、断面形状が図２（ｅ）で凸部が円柱の場合、
　図４（ｅ）は、断面形状が図２（ｈ）で凸部が半球の場合、をそれぞれ示す。
【０１０４】
　本発明においては、ハードコート層（Ｈ２）の表面において、前記凹凸構造が該ハード
コート層（Ｈ２）の表面面積の９０％以上を占めるとは、光透過性基材における光透過性
樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の表面に対して光出射方向の法線方向からハードコート層（Ｈ２
）表面を観察した面内において、凹凸構造の凸部の占める面積が、該ハードコート層（Ｈ
２）表面を観察した面内の占める面積の９０％以上を占めることであり、９５％以上を占
めることがより好ましく、９７％以上を占めることが最も好ましい。
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【０１０５】
　本発明において、前記凸部とは、前記光透過性基材における光透過性樹脂基板（樹脂基
板Ｂ）の表面に対して、０度以上の角度の傾斜面を有する凸部を形成している領域のこと
である。
【０１０６】
　例えば、凸部が四角錐の場合（前記図３（ｇ））は、図５に示すように斜線で示された
ハードコート層（Ｈ２）表面のうち、太線で囲まれた領域において、凸部が占める面積の
ことである。
【０１０７】
　尚、本発明において、ハードコート層（Ｈ２）の表面面積に占める凹凸構造の面積を評
価する際、ハードコート層（Ｈ２）表面のうち、縁部分は含めない。すなわち、ヘリ部分
を構成する凸部の領域（図５においては、太線で囲まれた領域の外側）は除いて、凸部が
占める面積を評価する。
【０１０８】
　本発明に係わる凹凸構造をハードコート層（Ｈ２）の表面に形成するには、板状、シー
ト状、あるいはロール状のモールド（金型）を用いる方法、フォトリソグラフィー、レー
ザー加工等、当業界において、樹脂層、樹脂シート等の表面にパターンを形成、転写する
各種の方法を適宜用いることができるが、例えば、インプリント手法等があり、例えば、
ハードコート層に用いられる硬化性樹脂を含む組成物を成膜した後、その固化前に、表面
に凹凸形状が設けられた板状、シート状、あるいはロール状のモールド（金型）で加圧し
、固化させることで、モールドの凹凸形状を転写するインプリント手法を用いることがで
きる。又ハードコート層に用いられる樹脂組成物を塗布した後に、凹凸形状が設けられた
モールドを密着させて固化して金型の波形形状を転写する手法を用いることができる。
【０１０９】
　本発明においては、ハードコート層（Ｈ２）における凹凸構造を下記（１）～（４）の
工程を含む方法により形成することが好ましい。
（１）硬化性樹脂を含む組成物を、凹凸を設けたモールドに充填あるいは塗布する工程
（２）前記凹凸を設けたモールドに充填あるいは塗布した、前記硬化性樹脂を含む組成物
を前記樹脂基板Ｂと貼合させる工程
（３）前記樹脂基板Ｂと貼合した、前記硬化性樹脂を含む組成物を硬化させる工程
（４）前記樹脂基板Ｂと貼合した、前記硬化性樹脂を含む組成物が硬化した状態で、該樹
脂基板Ｂと、前記モールドとを離型する工程
　図６（ａ）～（ｅ）は、上記（１）～（４）の工程を含む方法により、ハードコート層
（Ｈ２）の面上に前記凹凸構造を形成する、本発明の有機エレクトロルミネッセンス素子
の製造方法の一実施態様を示す工程図である。
【０１１０】
　図６（ａ）に、凹凸構造が設けられたモールド４１を示した。モールドには、後述する
離型剤が塗布されていてもよい。
【０１１１】
　次に、図６（ｂ）では、溶媒に溶解した、ハードコート層用樹脂組成物４２をモールド
４１上に塗布する。
【０１１２】
　図６（ｃ）では、ハードコート層用樹脂組成物４２が固化する前に、樹脂基板Ｂ４３を
貼合する。
【０１１３】
　図６（ｄ）では、ハードコート層用樹脂組成物４２が固化して、樹脂基板Ｂ４３に密着
する。
【０１１４】
　図６（ｅ）では、樹脂基板Ｂ４３をモールド４１から離型して、樹脂基板Ｂ４３上に凹
凸形状を有するハードコート層用樹脂組成物層４４が形成される。
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【０１１５】
　また、本発明においては、ハードコート層（Ｈ２）における凹凸構造を下記（５）～（
８）の工程を含む方法により形成することも好ましい。
（５）硬化性樹脂を含む組成物層を、前記樹脂基板Ｂの面上に形成する工程
（６）前記樹脂基板Ｂの面上に形成された、前記硬化性樹脂を含む組成物層上に、凹凸を
設けたモールドを貼合する工程
（７）前記凹凸を設けたモールドを貼合した、前記硬化性樹脂を含む組成物層を硬化させ
る工程
（８）前記凹凸を設けたモールドを貼合した、前記硬化性樹脂を含む組成物層が硬化した
状態で、前記樹脂基板Ｂと、該モールドとを離型する工程
　図７（ａ）～（ｅ）は、上記（５）～（８）の工程を含む方法により、ハードコート層
（Ｈ２）の面上に前記複数の凹凸構造を形成する、本発明の有機エレクトロルミネッセン
ス素子の製造方法の一実施態様を示す工程図である。
【０１１６】
　図７（ａ）に樹脂基板Ｂ５３を示す。
【０１１７】
　次に、図７（ｂ）では、樹脂基板Ｂ５３上に、ハードコート層用樹脂組成物層５２を塗
布する。そして凹凸構造が設けられたモールド５１を用意する。モールドには、後述する
離型剤が塗布されていてもよい。
【０１１８】
　図７（ｃ）では、ハードコート層用樹脂組成物層５２が固化する前に、モールド５１を
貼合する。
【０１１９】
　図７（ｄ）では、ハードコート層用樹脂組成物層５２が固化して、樹脂基板Ｂ５３に密
着するとともに、ハードコート層用樹脂組成物層５２の表面に凹凸形状が形成される。
【０１２０】
　図７（ｅ）では、樹脂基板Ｂ５３をモールド５１から離型して、樹脂基板Ｂ５３上に凹
凸形状を有するハードコート層用樹脂組成物層５４が形成される。
【０１２１】
　上記説明においては、表面に凹凸形状が設けられた板状のモールドを用いたが、表面に
凹凸形状が設けられたシート状、あるいはエンボスロール等のロール状のモールドを用い
ることもできる。フィルム状、あるいはロール状のモールドを使用することで、製造スピ
ードを速めることが出来、ハードコート層用樹脂組成物の固化を迅速化し、かつ凹凸形状
の均一性向上も可能に出来るものである。これらの利点はいずれも、凹凸形状を有するハ
ードコート層を設けた光透過性基材の高生産性、高均一性を実現する。
【０１２２】
　ハードコート層用樹脂組成物は、硬化性樹脂を含有し、紫外線や電子線のような活性線
照射や加熱、溶媒の揮発・乾燥等により、硬化する樹脂を用いることができるが、活性線
照射で硬化する樹脂を含有することが好ましい。
【０１２３】
　本発明においては、ハードコート層に用いられる硬化性樹脂が硬化する前に光透過性樹
脂基板（樹脂基板Ｂ）と密着させることで、接着層が無くても硬化後の樹脂と光透過性樹
脂基板（樹脂基板Ｂ）との接着力を高めることが出来る。
【０１２４】
　基板と液状組成物の密着性を更に高める為には、液状組成物の溶媒に可溶性の基板を用
い、溶媒によって基板が溶解して更に接着力が高めることも出来る。
【０１２５】
　以下に、本発明で、ハードコート層（Ｈ２）上への複数の微細凹凸構造の形成に用いる
ことのできる材料や作製方法について更に詳細に説明する。
【０１２６】
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　（モールド（金型）作製方法）
　微細凹凸形状の作製方法としては、レジストに光描画（マスク露光、縮小投影露光、干
渉露光など）、電子線描画、Ｘ線描画などの手法で潜像を形成し、現像することで凹凸パ
ターンを形成することで形成できる。特に大面積の凹凸形状を生産性よく作成する手法と
しては、２光束干渉露光などの光描画手法が優れている。出来たレジストの凹凸構造から
電鋳技術で型を作製してもよいし、レジストをマスクとしてエッチングすることによりシ
リコン、石英ガラス、金属などに形状を転写し、そのまま加工してモールドとすることが
出来る。また、いずれかの手法で作製された型から樹脂シートに形状を転写してそのまま
モールドとしたり、樹脂シートから電鋳により転写してモールドとすることが出来る。
【０１２７】
　〈具体的なモールド作成手法：レーザー干渉露光方式〉
　紫外線レーザー（波長２６６ｎｍ）を使用して、法線方向に対する傾き３５度で液浸２
光束干渉露光を行い、レジストに干渉縞を形成する。レーザー光源としては「コヒーレン
ト社製ＭＢＤ２６６」が用いられる。露光部分にレジストが残存するネガ型レジストを使
用する。レジスト材料としては「東京応化製ＴＤＵＲ－００９Ｐ」が用いられる。液浸露
光光学系としては、ビーム直径８０ｍｍ、露光エリア以外をマスクして未露光部とする。
【０１２８】
　現像後、ドライエッチングで石英ガラス（７０ｍｍ角、厚み１．２ｍｍ）に描画サイズ
５０ｍｍ角の微細な溝構造を形成する。
【０１２９】
　１０００ｍｍ角の樹脂基板（アクリル樹脂、厚み１ｍｍ）にナノインプリント（熱イン
プリント）で描画面積５０ｍｍ角（基板サイズ７０ｍｍ角）の石英ガラスの母型からステ
ップ＆リピートで凹凸形状を全面に転写する。出来た樹脂基板をＮｉ電鋳することで、ニ
ッケルモールド（１０００ｍｍ角、厚み１ｍｍ）を作成する。
【０１３０】
　別の方法として、１０００ｍｍ角の樹脂基板（アクリル樹脂、厚み１ｍｍ）にＵＶ硬化
樹脂を塗布し、描画面積５０ｍｍ角（基板サイズ７０ｍｍ角）の石英ガラスの母型押し付
け描画面積５０ｍｍ角へのＵＶ光照射による硬化をステップ＆リピートで凹凸形状を全面
に転写する。出来た樹脂基板をＮｉ電鋳することで、ニッケルモールド（１０００ｍｍ角
、厚み１ｍｍ）を作成する。
【０１３１】
　また、別の方法として、１０００ｍｍ角の石英基板（厚み１ｍｍ）にレジストを塗布し
て紫外線レーザー（波長２６６ｎｍ）を使用して、液浸２光束干渉露光を行い、レジスト
に干渉縞を形成する。液浸露光光学系としては、ビーム直径８０ｍｍ、露光エリア以外を
マスクして未露光部とする。１０００ｍｍ角の石英基板を露光エリア大きさに相当する分
送ることで、ステップ＆リピートで全面露光を行う。１０００ｍｍ角の石英基板を現像し
、Ｎｉ電鋳で大面積のニッケルモールド（１０００ｍｍ角、厚み１ｍｍ）を作成する。
【０１３２】
　〈離型剤の塗布〉
　本発明において、モールドには、固化した樹脂組成物が光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ
）側について離型する為に、離型剤を塗布することが好ましい。例えば、離型剤としては
、塩素系フッ素樹脂含有シランカップリング剤であるトリデカフルオロ－１，１，２，２
－テトラヒドロオクチルトリクロロシラン［ＣＦ３－（ＣＦ２）５－ＣＨ２－ＣＨ２Ｓｉ
Ｃｌ３］を用いることが好ましく、石英ガラス製のモールドを表面処理し、微細な形状表
面へフッ素樹脂の化学吸着膜を生成する。詳細は下記非特許文献３や４に記載されている
。
【０１３３】
　非特許文献３：Ｍ．Ｃｏｌｂｕｒｎ，Ｓ．Ｊｏｈｎｓｏｎ，Ｍ．Ｓｔｅｗａｒｔ，Ｓ．
Ｄａｍｌｅ，Ｔ．Ｂａｉｌｅｙ，Ｂ．Ｃｈｏｉ，Ｍ．Ｗｅｄｌａｋｅ，Ｔ．Ｍｉｃｈａｅ
ｌｓｏｎ，Ｓ．Ｖ．Ｓｒｅｅｎｉｖａｓａｎ，Ｊ．Ｅｋｅｒｄｔ　ａｎｄ　Ｃ．Ｇ．Ｗｉ
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ｌｌｓｏｎ，Ｐｒｏｃ．ｏｆ　ＳＰＩＥ　３６７６，（１９９９）３７８
　非特許文献４：Ｔ．Ｂａｉｌｅｙ，Ｂ．Ｊ．Ｃｈｏｉ，Ｍ．Ｃｏｌｂｕｒｎ，Ｍ．Ｍｅ
ｉｓｓｌ，Ｓ．Ｓｈａｙａ，Ｊ．Ｇ．Ｅｋｅｒｄｔ，Ｓ．Ｖ．Ｓｒｅｅｎｉｖａｓａｎ，
Ｃ．Ｇ．Ｗｉｌｌｓｏｎ；“Ｓｔｅｐ　ａｎｄ　Ｆｌａｓｈ　Ｉｍｐｒｉｎｔ　Ｌｉｔｈ
ｏｇｒａｐｈｙ：Ｔｅｍｐｌａｔｅ　Ｓｕｒｆａｃｅ　Ｔｒｅａｔｍｅｎｔ　ａｎｄ　Ｄ
ｅｆｅｃｔ　Ａｎａｌｙｓｉｓ．”Ｊ．Ｖａｃ．Ｓｃｉ．Ｔｅｃｈｎｏｌ．Ｂ，１８（６
），３５７２－３５７７（２０００）
　樹脂組成物とモールドとの組み合わせにより、最適な離型処理を選択する。一般に樹脂
組成物が固化した状態では、モールドとの離型性が高いことが望ましい。離型性が悪いと
転写不良やモールドへの残膜が発生するという不都合が発生する。一方、液体状態におい
ては、モールドとの濡れ性が良いことが好ましい。濡れ性が悪いと、微細形状に液状組成
物が入り込みにくく、転写不良が発生しやすくなる。
【０１３４】
　また、モールドがフッ素樹脂で出来ている場合など、固化後の液状組成物とモールドと
の離型性がもともと良い場合には、離型処理を施す必要はない。
【０１３５】
　液状組成物の粘度はモールドの微細構造に液状組成物を充填する観点から低粘度のほう
が好ましい。具体的には１ｍＰａ・ｓから５０Ｐａ・ｓの範囲が好ましく。２．５ｍＰａ
・ｓから０．１Ｐａ・ｓの範囲がより好ましい。液状組成物の粘度を低減する手段として
は、上記した溶媒の組成、固形分濃度、樹脂分子量などを選択することにより調整するこ
とが可能である。また、樹脂に適当な可塑剤を添加することにより液状組成物の粘度を調
整することも出来る。
【０１３６】
　（樹脂組成物の塗布）
　液状組成物をモールドや光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）に塗布する手法としては、ス
ピンコート、インクジェット法、押出しコートなどの塗布方法を用いることが出来る。
【０１３７】
　液状組成物は、凹凸寸法に応じて粘度、分子量、モールドに対する濡れ性、等の条件を
適切に選ぶ必要がある。
【０１３８】
　凹凸形状が微細な場合には、粘度が低く、分子量も低い方が凹凸形状に液が入りやすく
望ましい。また、モールドとの濡れ性も良い方が望ましい。
【０１３９】
　また、インクジェット方式を用いてモールド上に塗布する場合には、インクジェット方
式には、圧電体素子を用いたピエゾ型インクジェット方式、或いは気泡ジェット方式等を
用いることが出来、特にピエゾ型インクジェット方式を用いると数ｍＰａ・ｓ～１００ｍ
Ｐａ・ｓ程度までの幅広い粘度の液状組成物を吐出できるので好ましい。
【０１４０】
　液状組成物をインクジェットヘッドに充填し、ノズルから吐出してモールド表面の必要
な部分に塗布する。
【０１４１】
　本発明において、モールドとしてフィルムを使用する場合は、特に種類に限定はなく、
プラスチックフィルムを用いることが好ましい。プラスチックフィルムとしては、ポリオ
レフィンフィルム（例えばポリエチレンフィルム、ポリプロピレンフィルムなど）、ポリ
エステルフィルム（例えば、ポリエチレンテレフタレートフィルム、ポリエチレン２，６
－ナフタレートフィルムなど）、ポリアミドフィルム（例えば、ポリエーテルケトンフィ
ルムなど）、ポリカーボネートフィルム、ポリスルフォンフィルムなどが挙げられる。ま
た、使用するフィルムの幅、物性、形状等に付いても特に制限はなく、製造する製品に合
わせ適宜選択することが可能である。
【０１４２】
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　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）とモールドとの貼合〉
　本発明では、樹脂組成物が未硬化の状態で、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）とモール
ドとを貼合する。貼合するタイミングが遅すぎると、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）と
樹脂組成物の密着性が高くならず、凹凸形状の形成後に凹凸形状が光透過性樹脂基板（樹
脂基板Ｂ）から剥離する不都合が生じる。
【０１４３】
　支持体がシート状の場合には、気泡が入らないように、ローラーで押し当てながら樹脂
組成物が塗布されたモールドに支持体を押し当てる等の手法を用いることが出来る。
【０１４４】
　この時、モールドが液状組成物の溶媒に対して吸収性、揮発性が低い場合には、光透過
性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）が溶媒に対する吸収性、揮発性が高く、かつフィルムまたは支
持体の厚みが薄い方が、乾燥が速い。また、一方、光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の厚
みが薄すぎると、溶媒によって変形するという不都合が生じるので、これらを両立できる
適切な厚さであることが望ましい。
【０１４５】
　〈硬化〉
　樹脂組成物が塗布されたモールドと光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）、あるいは、モー
ルドと樹脂組成物が塗布された光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）とが貼合された状態で樹
脂組成物を硬化させる。
【０１４６】
　溶媒の揮発・乾燥等は室温で行っても良い。また、乾燥固化を加速してタクトタイムを
短くする為に、ある一定温度に保たれた室の中に置く、温風を光透過性樹脂基板（樹脂基
板Ｂ）または支持体側から当てる、モールドに昇温機構を設ける、などしてもよい。ただ
し、ある一定温度以上に昇温すると、フィルムまたは支持体や液状組成物が変形する、乾
燥過程で気泡を発生するなどの不都合が生じる。紫外線や電子線のような活性線照射で硬
化する樹脂を用いて硬化させることが好ましい。
【０１４７】
　〈離型〉
　樹脂組成物が自らの形状を保てるよう硬化した段階でモールドから樹脂組成物を離型す
る。
【０１４８】
　離型が速すぎると離型時に成形した樹脂組成物の凹凸形状が崩れて転写性能が落ちると
いう不都合が生じる。また、固化を速くし装置のタクトタイムを上げるには、形状が崩れ
ない程度の硬化状態になった後、速やかに離型することが好ましい。
【０１４９】
　〔有機ＥＬ素子〕
　有機ＥＬ素子の層構成の好ましい具体例を以下に示す。
（ｉ）陽極／発光層／電子輸送層／陰極
（ii）陽極／正孔輸送層／発光層／電子輸送層／陰極
（iii）陽極／正孔輸送層／発光層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極
（iv）陽極／正孔輸送層／発光層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極バッファー層／陰極
（ｖ）陽極／陽極バッファー層／正孔輸送層／発光層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極バ
ッファー層／陰極
　ここで、発光層は、少なくとも発光色の異なる２種以上の発光材料を含有していること
が好ましく、単層でも複数の発光層からなる発光層ユニットを形成していてもよい。また
、正孔輸送層には正孔注入層、電子阻止層も含まれる。
【０１５０】
　《発光層》
　本発明に係る発光層は、電極または電子輸送層、正孔輸送層から注入されてくる電子及
び正孔が再結合して発光する層であり、発光する部分は発光層の層内であっても発光層と
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隣接層との界面であってもよい。
【０１５１】
　本発明に係る発光層は、含まれる発光材料が前記要件を満たしていれば、その構成には
特に制限はない。
【０１５２】
　また、同一の発光スペクトルや発光極大波長を有する層が複数層あってもよい。
【０１５３】
　各発光層間には非発光性の中間層を有していることが好ましい。
【０１５４】
　本発明における発光層の膜厚の総和は１～１００ｎｍの範囲にあることが好ましく、更
に好ましくは、より低い駆動電圧を得ることができることから３０ｎｍ以下である。なお
、本発明でいうところの発光層の膜厚の総和とは、発光層間に非発光性の中間層が存在す
る場合には、当該中間層も含む膜厚である。
【０１５５】
　個々の発光層の膜厚としては１～５０ｎｍの範囲に調整することが好ましく、更に好ま
しくは１～２０ｎｍの範囲に調整することである。青、緑、赤の各発光層の膜厚の関係に
ついては、特に制限はない。
【０１５６】
　発光層の作製には、後述する発光材料やホスト化合物を、例えば、真空蒸着法、スピン
コート法、キャスト法、ＬＢ法、インクジェット法等の公知の薄膜化法により製膜して形
成することができる。
【０１５７】
　本発明においては、各発光層には複数の発光材料を混合してもよく、また燐光発光材料
と蛍光発光材料を同一発光層中に混合して用いてもよい。
【０１５８】
　本発明においては、発光層の構成として、ホスト化合物、発光材料（発光ドーパント化
合物ともいう）を含有し、発光材料より発光させることが好ましい。
【０１５９】
　本発明に係る有機ＥＬ素子の発光層に含有されるホスト化合物としては、室温（２５℃
）における燐光発光の燐光量子収率が０．１未満の化合物が好ましい。更に好ましくは燐
光量子収率が０．０１未満である。また、発光層に含有される化合物の中で、その層中で
の体積比が５０％以上であることが好ましい。
【０１６０】
　ホスト化合物としては、公知のホスト化合物を単独で用いてもよく、または複数種併用
して用いてもよい。ホスト化合物を複数種用いることで、電荷の移動を調整することが可
能であり、有機ＥＬ素子を高効率化することができる。また、後述する発光材料を複数種
用いることで異なる発光を混ぜることが可能となり、これにより任意の発光色を得ること
ができる。
【０１６１】
　本発明に用いられるホスト化合物としては、従来公知の低分子化合物でも、繰り返し単
位をもつ高分子化合物でもよく、ビニル基やエポキシ基のような重合性基を有する低分子
化合物（蒸着重合性発光ホスト）でもいい。
【０１６２】
　公知のホスト化合物としては、正孔輸送能、電子輸送能を有しつつ、且つ発光の長波長
化を防ぎ、なお且つ高Ｔｇ（ガラス転移温度）である化合物が好ましい。ここで、ガラス
転移点（Ｔｇ）とは、ＤＳＣ（Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ　Ｓｃａｎｎｉｎｇ　Ｃｏｌｏ
ｒｉｍｅｔｒｙ：示差走査熱量法）を用いて、ＪＩＳ－Ｋ－７１２１に準拠した方法によ
り求められる値である。
【０１６３】
　公知のホスト化合物の具体例としては、以下の文献に記載されている化合物が挙げられ
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る。例えば、特開２００１－２５７０７６号公報、同２００２－３０８８５５号公報、同
２００１－３１３１７９号公報、同２００２－３１９４９１号公報、同２００１－３５７
９７７号公報、同２００２－３３４７８６号公報、同２００２－８８６０号公報、同２０
０２－３３４７８７号公報、同２００２－１５８７１号公報、同２００２－３３４７８８
号公報、同２００２－４３０５６号公報、同２００２－３３４７８９号公報、同２００２
－７５６４５号公報、同２００２－３３８５７９号公報、同２００２－１０５４４５号公
報、同２００２－３４３５６８号公報、同２００２－１４１１７３号公報、同２００２－
３５２９５７号公報、同２００２－２０３６８３号公報、同２００２－３６３２２７号公
報、同２００２－２３１４５３号公報、同２００３－３１６５号公報、同２００２－２３
４８８８号公報、同２００３－２７０４８号公報、同２００２－２５５９３４号公報、同
２００２－２６０８６１号公報、同２００２－２８０１８３号公報、同２００２－２９９
０６０号公報、同２００２－３０２５１６号公報、同２００２－３０５０８３号公報、同
２００２－３０５０８４号公報、同２００２－３０８８３７号公報等が挙げられる。
【０１６４】
　次に、発光材料について説明する。
【０１６５】
　本発明に係る発光材料としては、蛍光性化合物、燐光発光材料（燐光性化合物、燐光発
光性化合物等ともいう）を用いることができるが、燐光発光材料を用いることが好ましい
。
【０１６６】
　本発明において、燐光発光材料とは励起三重項からの発光が観測される化合物であり、
具体的には室温（２５℃）にて燐光発光する化合物であり、燐光量子収率が２５℃におい
て０．０１以上の化合物であると定義されるが、好ましい燐光量子収率は０．１以上であ
る。
【０１６７】
　上記燐光量子収率は第４版実験化学講座７の分光IIの３９８頁（１９９２年版、丸善）
に記載の方法により測定できる。溶液中での燐光量子収率は種々の溶媒を用いて測定でき
るが、本発明において燐光発光材料を用いる場合、任意の溶媒のいずれかにおいて上記燐
光量子収率（０．０１以上）が達成されればよい。
【０１６８】
　燐光発光材料の発光は原理としては２種挙げられ、一つはキャリアが輸送されるホスト
化合物上でキャリアの再結合が起こってホスト化合物の励起状態が生成し、このエネルギ
ーを燐光発光材料に移動させることで燐光発光材料からの発光を得るというエネルギー移
動型、もう一つは燐光発光材料がキャリアトラップとなり、燐光発光材料上でキャリアの
再結合が起こり燐光発光材料からの発光が得られるというキャリアトラップ型であるが、
いずれの場合においても、燐光発光材料の励起状態のエネルギーはホスト化合物の励起状
態のエネルギーよりも低いことが条件である。
【０１６９】
　燐光発光材料は、有機ＥＬ素子の発光層に使用される公知のものの中から適宜選択して
用いることができるが、好ましくは元素の周期表で８～１０族の金属を含有する錯体系化
合物であり、更に好ましくはイリジウム化合物、オスミウム化合物、または白金化合物（
白金錯体系化合物）、希土類錯体であり、中でも最も好ましいのはイリジウム合物である
。
【０１７０】
　本発明に係る有機エレクトロルミネッセンス素子には、蛍光発光体を用いることもでき
る。蛍光発光体（蛍光性ドーパント）の代表例としては、クマリン系色素、ピラン系色素
、シアニン系色素、クロコニウム系色素、スクアリウム系色素、オキソベンツアントラセ
ン系色素、フルオレセイン系色素、ローダミン系色素、ピリリウム系色素、ペリレン系色
素、スチルベン系色素、ポリチオフェン系色素、又は希土類錯体系蛍光体等が挙げられる
。
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【０１７１】
　また、従来公知のドーパントも本発明に用いることができ、例えば、国際公開第００／
７０６５５号パンフレット、特開２００２－２８０１７８号公報、同２００１－１８１６
１６号公報、同２００２－２８０１７９号公報、同２００１－１８１６１７号公報、同２
００２－２８０１８０号公報、同２００１－２４７８５９号公報、同２００２－２９９０
６０号公報、同２００１－３１３１７８号公報、同２００２－３０２６７１号公報、同２
００１－３４５１８３号公報、同２００２－３２４６７９号公報、国際公開第０２／１５
６４５号パンフレット、特開２００２－３３２２９１号公報、同２００２－５０４８４号
公報、同２００２－３３２２９２号公報、同２００２－８３６８４号公報、特表２００２
－５４０５７２号公報、特開２００２－１１７９７８号公報、同２００２－３３８５８８
号公報、同２００２－１７０６８４号公報、同２００２－３５２９６０号公報、国際公開
第０１／９３６４２号パンフレット、特開２００２－５０４８３号公報、同２００２－１
００４７６号公報、同２００２－１７３６７４号公報、同２００２－３５９０８２号公報
、同２００２－１７５８８４号公報、同２００２－３６３５５２号公報、同２００２－１
８４５８２号公報、同２００３－７４６９号公報、特表２００２－５２５８０８号公報、
特開２００３－７４７１号公報、特表２００２－５２５８３３号公報、特開２００３－３
１３６６号公報、同２００２－２２６４９５号公報、同２００２－２３４８９４号公報、
同２００２－２３５０７６号公報、同２００２－２４１７５１号公報、同２００１－３１
９７７９号公報、同２００１－３１９７８０号公報、同２００２－６２８２４号公報、同
２００２－１００４７４号公報、同２００２－２０３６７９号公報、同２００２－３４３
５７２号公報、同２００２－２０３６７８号公報等が挙げられる。
【０１７２】
　本発明においては、少なくとも一つの発光層に２種以上の発光材料を含有していてもよ
く、発光層における発光材料の濃度比が発光層の厚さ方向で変化していてもよい。
【０１７３】
　《中間層》
　本発明において、各発光層間に非発光性の中間層（非ドープ領域等ともいう）を設ける
場合について説明する。
【０１７４】
　非発光性の中間層とは、複数の発光層を有する場合、その発光層間に設けられる層であ
る。
【０１７５】
　非発光性の中間層の膜厚としては１～２０ｎｍの範囲にあるのが好ましく、更には３～
１０ｎｍの範囲にあることが隣接発光層間のエネルギー移動等相互作用を抑制し、且つ素
子の電流電圧特性に大きな負荷を与えないということから好ましい。
【０１７６】
　この非発光性の中間層に用いられる材料としては、発光層のホスト化合物と同一でも異
なっていてもよいが、隣接する２つの発光層の少なくとも一方の発光層のホスト材料と同
一であることが好ましい。
【０１７７】
　非発光性の中間層は非発光層、各発光層と共通の化合物（例えば、ホスト化合物等）を
含有していてもよく、各々共通ホスト材料（ここで、共通ホスト材料が用いられるとは、
燐光発光エネルギー、ガラス転移点等の物理化学的特性が同一である場合やホスト化合物
の分子構造が同一である場合等を示す。）を含有することにより、発光層－非発光層間の
層間の注入障壁が低減され、電圧（電流）を変化させても正孔と電子の注入バランスが保
ちやすいという効果を得ることができる。更に、非ドープ発光層に各発光層に含まれるホ
スト化合物と同一の物理的特性または同一の分子構造を有するホスト材料を用いることに
より、従来の有機ＥＬ素子作製の大きな問題点である素子作製の煩雑さをも併せて解消す
ることができる。
【０１７８】
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　本発明で有機ＥＬ素子を用いる場合、ホスト材料はキャリアの輸送を担うため、キャリ
ア輸送能を有する材料が好ましい。キャリア輸送能を表す物性としてキャリア移動度が用
いられるが、有機材料のキャリア移動度は一般的に電界強度に依存性が見られる。電界強
度依存性の高い材料は正孔と電子注入・輸送バランスを崩しやすいため、中間層材料、ホ
スト材料は移動度の電界強度依存性の少ない材料を用いることが好ましい。
【０１７９】
　また、一方では正孔や電子の注入バランスを最適に調整するためには、非発光性の中間
層は後述する阻止層、即ち正孔阻止層、電子阻止層として機能することも好ましい態様と
して挙げられる。
【０１８０】
　《注入層：電子注入層、正孔注入層》
　注入層は必要に応じて設け、電子注入層と正孔注入層があり、上記の如く陽極と発光層
または正孔輸送層の間、及び陰極と発光層または電子輸送層との間に存在させてもよい。
【０１８１】
　注入層とは、駆動電圧低下や発光輝度向上のために電極と有機層間に設けられる層のこ
とで、「有機ＥＬ素子とその工業化最前線（１９９８年１１月３０日エヌ・ティー・エス
社発行）」の第２編第２章「電極材料」（１２３～１６６頁）に詳細に記載されており、
正孔注入層（陽極バッファー層）と電子注入層（陰極バッファー層）とがある。
【０１８２】
　陽極バッファー層（正孔注入層）は、特開平９－４５４７９号公報、同９－２６００６
２号公報、同８－２８８０６９号公報等にもその詳細が記載されており、具体例として、
銅フタロシアニンに代表されるフタロシアニンバッファー層、酸化バナジウムに代表され
る酸化物バッファー層、アモルファスカーボンバッファー層、ポリアニリン（エメラルデ
ィン）やポリチオフェン等の導電性高分子を用いた高分子バッファー層等が挙げられる。
【０１８３】
　陰極バッファー層（電子注入層）は、特開平６－３２５８７１号公報、同９－１７５７
４号公報、同１０－７４５８６号公報等にもその詳細が記載されており、具体的にはスト
ロンチウムやアルミニウム等に代表される金属バッファー層、フッ化リチウムに代表され
るアルカリ金属化合物バッファー層、フッ化マグネシウムに代表されるアルカリ土類金属
化合物バッファー層、酸化アルミニウムに代表される酸化物バッファー層等が挙げられる
。上記バッファー層（注入層）はごく薄い膜であることが望ましく、素材にもよるがその
膜厚は０．１ｎｍ～５μｍの範囲が好ましい。
【０１８４】
　《阻止層：正孔阻止層、電子阻止層》
　阻止層は、上記の如く有機化合物薄膜の基本構成層の他に必要に応じて設けられるもの
である。例えば、特開平１１－２０４２５８号公報、同１１－２０４３５９号公報、及び
「有機ＥＬ素子とその工業化最前線（１９９８年１１月３０日エヌ・ティー・エス社発行
）」の２３７頁等に記載されている正孔阻止（ホールブロック）層がある。
【０１８５】
　正孔阻止層とは、広い意味では、電子輸送層の機能を有し、電子を輸送する機能を有し
つつ正孔を輸送する能力が著しく小さい正孔阻止材料からなり、電子を輸送しつつ正孔を
阻止することで電子と正孔の再結合確率を向上させることができる。また、後述する電子
輸送層の構成を必要に応じて、本発明に係る正孔阻止層として用いることができる。正孔
阻止層は、発光層に隣接して設けられていることが好ましい。
【０１８６】
　一方、電子阻止層とは、広い意味では、正孔輸送層の機能を有し、正孔を輸送する機能
を有しつつ電子を輸送する能力が著しく小さい材料からなり、正孔を輸送しつつ電子を阻
止することで電子と正孔の再結合確率を向上させることができる。また、後述する正孔輸
送層の構成を必要に応じて電子阻止層として用いることができる。本発明に係る正孔阻止
層、電子輸送層の膜厚としては好ましくは３～１００ｎｍであり、更に好ましくは５～３
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０ｎｍである。
【０１８７】
　《正孔輸送層》
　正孔輸送層とは、正孔を輸送する機能を有する正孔輸送材料からなり、広い意味で正孔
注入層、電子阻止層も正孔輸送層に含まれる。正孔輸送層は単層または複数層設けること
ができる。
【０１８８】
　正孔輸送材料としては、正孔の注入または輸送、電子の障壁性のいずれかを有するもの
であり、有機物、無機物のいずれであってもよい。例えば、トリアゾール誘導体、オキサ
ジアゾール誘導体、イミダゾール誘導体、ポリアリールアルカン誘導体、ピラゾリン誘導
体及びピラゾロン誘導体、フェニレンジアミン誘導体、アリールアミン誘導体、アミノ置
換カルコン誘導体、オキサゾール誘導体、スチリルアントラセン誘導体、フルオレノン誘
導体、ヒドラゾン誘導体、スチルベン誘導体、シラザン誘導体、アニリン系共重合体、ま
た導電性高分子オリゴマー、特にチオフェンオリゴマー等が挙げられる。
【０１８９】
　正孔輸送材料としては上記のものを使用することができるが、ポルフィリン化合物、芳
香族第３級アミン化合物及びスチリルアミン化合物、特に芳香族第３級アミン化合物を用
いることが好ましい。
【０１９０】
　芳香族第３級アミン化合物及びスチリルアミン化合物の代表例としては、Ｎ，Ｎ，Ｎ′
，Ｎ′－テトラフェニル－４，４′－ジアミノフェニル；Ｎ，Ｎ′－ジフェニル－Ｎ，Ｎ
′－ビス（３－メチルフェニル）－〔１，１′－ビフェニル〕－４，４′－ジアミン（Ｔ
ＰＤ）；２，２－ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）プロパン；１，１－ビス（
４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）シクロヘキサン；Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラ－ｐ
－トリル－４，４′－ジアミノビフェニル；１，１－ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフ
ェニル）－４－フェニルシクロヘキサン；ビス（４－ジメチルアミノ－２－メチルフェニ
ル）フェニルメタン；ビス（４－ジ－ｐ－トリルアミノフェニル）フェニルメタン；Ｎ，
Ｎ′－ジフェニル－Ｎ，Ｎ′－ジ（４－メトキシフェニル）－４，４′－ジアミノビフェ
ニル；Ｎ，Ｎ，Ｎ′，Ｎ′－テトラフェニル－４，４′－ジアミノジフェニルエーテル；
４，４′－ビス（ジフェニルアミノ）クオードリフェニル；Ｎ，Ｎ，Ｎ－トリ（ｐ－トリ
ル）アミン；４－（ジ－ｐ－トリルアミノ）－４′－〔４－（ジ－ｐ－トリルアミノ）ス
チリル〕スチルベン；４－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミノ－（２－ジフェニルビニル）ベンゼ
ン；３－メトキシ－４′－Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミノスチルベンゼン；Ｎ－フェニルカル
バゾール、更には米国特許第５，０６１，５６９号明細書に記載されている２個の縮合芳
香族環を分子内に有するもの、例えば、４，４′－ビス〔Ｎ－（１－ナフチル）－Ｎ－フ
ェニルアミノ〕ビフェニル（ＮＰＤ）、特開平４－３０８６８８号公報に記載されている
トリフェニルアミンユニットが３つスターバースト型に連結された４，４′，４″－トリ
ス〔Ｎ－（３－メチルフェニル）－Ｎ－フェニルアミノ〕トリフェニルアミン（ＭＴＤＡ
ＴＡ）等が挙げられる。
【０１９１】
　更にこれらの材料を高分子鎖に導入した、またはこれらの材料を高分子の主鎖とした高
分子材料を用いることもできる。また、ｐ型－Ｓｉ、ｐ型－ＳｉＣ等の無機化合物も正孔
注入材料、正孔輸送材料として使用することができる。
【０１９２】
　また、特開平１１－２５１０６７号公報、Ｊ．Ｈｕａｎｇ　ｅｔ．ａｌ．著文献（Ａｐ
ｐｌｉｅｄ　Ｐｈｙｓｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒｓ　８０（２００２），ｐ．１３９）に記載
されているような所謂ｐ型正孔輸送材料を用いることもできる。本発明においては、より
高効率の発光素子が得られることから、これらの材料を用いることが好ましい。
【０１９３】
　正孔輸送層は上記正孔輸送材料を、例えば、真空蒸着法、スピンコート法、キャスト法
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、インクジェット法を含む印刷法、ＬＢ法等の公知の方法により、薄膜化することにより
形成することができる。正孔輸送層の膜厚については特に制限はないが、通常は５ｎｍ～
５μｍ程度、好ましくは５～２００ｎｍである。この正孔輸送層は上記材料の１種または
２種以上からなる一層構造であってもよい。
【０１９４】
　また、不純物をドープしたｐ性の高い正孔輸送層を用いることもできる。その例として
は、特開平４－２９７０７６号公報、特開２０００－１９６１４０号公報、同２００１－
１０２１７５号公報、Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．，９５，５７７３（２００４）等に記載
されたものが挙げられる。
【０１９５】
　本発明においては、このようなｐ性の高い正孔輸送層を用いることが、より低消費電力
の素子を作製することができるため好ましい。
【０１９６】
　《電子輸送層》
　電子輸送層とは、電子を輸送する機能を有する材料からなり、広い意味で電子注入層、
正孔阻止層も電子輸送層に含まれる。電子輸送層は単層または複数層設けることができる
。
【０１９７】
　従来、単層の電子輸送層、及び複数層とする場合は発光層に対して陰極側に隣接する電
子輸送層に用いられる電子輸送材料（正孔阻止材料を兼ねる）としては、陰極より注入さ
れた電子を発光層に伝達する機能を有していればよく、その材料としては従来公知の化合
物の中から任意のものを選択して用いることができ、例えば、ニトロ置換フルオレン誘導
体、ジフェニルキノン誘導体、チオピランジオキシド誘導体、カルボジイミド、フレオレ
ニリデンメタン誘導体、アントラキノジメタン及びアントロン誘導体、オキサジアゾール
誘導体等が挙げられる。更に、上記オキサジアゾール誘導体において、オキサジアゾール
環の酸素原子を硫黄原子に置換したチアジアゾール誘導体、電子吸引基として知られてい
るキノキサリン環を有するキノキサリン誘導体も、電子輸送材料として用いることができ
る。更にこれらの材料を高分子鎖に導入した、またはこれらの材料を高分子の主鎖とした
高分子材料を用いることもできる。
【０１９８】
　また、８－キノリノール誘導体の金属錯体、例えば、トリス（８－キノリノール）アル
ミニウム（Ａｌｑ３）、トリス（５，７－ジクロロ－８－キノリノール）アルミニウム、
トリス（５，７－ジブロモ－８－キノリノール）アルミニウム、トリス（２－メチル－８
－キノリノール）アルミニウム、トリス（５－メチル－８－キノリノール）アルミニウム
、ビス（８－キノリノール）亜鉛（Ｚｎｑ）等、及びこれらの金属錯体の中心金属がＩｎ
、Ｍｇ、Ｃｕ、Ｃａ、Ｓｎ、ＧａまたはＰｂに置き替わった金属錯体も、電子輸送材料と
して用いることができる。その他、メタルフリーもしくはメタルフタロシアニン、または
それらの末端がアルキル基やスルホン酸基等で置換されているものも、電子輸送材料とし
て好ましく用いることができる。また、発光層の材料として例示したジスチリルピラジン
誘導体も電子輸送材料として用いることができるし、正孔注入層、正孔輸送層と同様にｎ
型－Ｓｉ、ｎ型－ＳｉＣ等の無機半導体も電子輸送材料として用いることができる。
【０１９９】
　電子輸送層は上記電子輸送材料を、例えば、真空蒸着法、スピンコート法、キャスト法
、インクジェット法を含む印刷法、ＬＢ法等の公知の方法により、薄膜化することにより
形成することができる。電子輸送層の膜厚については特に制限はないが、通常は５ｎｍ～
５μｍ程度、好ましくは５～２００ｎｍである。電子輸送層は上記材料の１種または２種
以上からなる一層構造であってもよい。
【０２００】
　また、不純物をドープしたｎ性の高い電子輸送層を用いることもできる。その例として
は、特開平４－２９７０７６号公報、同１０－２７０１７２号公報、特開２０００－１９
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６１４０号公報、同２００１－１０２１７５号公報、Ｊ．Ａｐｐｌ．Ｐｈｙｓ．，９５，
５７７３（２００４）等に記載されたものが挙げられる。
【０２０１】
　本発明においては、このようなｎ性の高い電子輸送層を用いることがより低消費電力の
素子を作製することができるため好ましい。
【０２０２】
　《陰極》
　陰極としては仕事関数の小さい（４ｅＶ以下）金属（電子注入性金属と称する）、合金
、電気伝導性化合物及びこれらの混合物を電極物質とするものが用いられる。このような
電極物質の具体例としては、ナトリウム、ナトリウム－カリウム合金、マグネシウム、リ
チウム、マグネシウム／銅混合物、マグネシウム／銀混合物、マグネシウム／アルミニウ
ム混合物、マグネシウム／インジウム混合物、アルミニウム／酸化アルミニウム（Ａｌ２

Ｏ３）混合物、インジウム、リチウム／アルミニウム混合物、希土類金属等が挙げられる
。これらの中で、電子注入性及び酸化等に対する耐久性の点から、電子注入性金属とこれ
より仕事関数の値が大きく安定な金属である第二金属との混合物、例えば、マグネシウム
／銀混合物、マグネシウム／アルミニウム混合物、マグネシウム／インジウム混合物、ア
ルミニウム／酸化アルミニウム（Ａｌ２Ｏ３）混合物、リチウム／アルミニウム混合物、
アルミニウム等が好適である。陰極はこれらの電極物質を蒸着やスパッタリング等の方法
により薄膜を形成させることにより、作製することができる。また、陰極としてのシート
抵抗は数百Ω／□以下が好ましく、膜厚は通常１０ｎｍ～５μｍ、好ましくは５０ｎｍ～
２００ｎｍの範囲で選ばれる。尚、発光した光を透過させるため、有機ＥＬ素子の陽極ま
たは陰極のいずれか一方が透明または半透明であれば発光輝度が向上し好都合である。
【０２０３】
　また、陰極に上記金属を１ｎｍ～２０ｎｍの膜厚で作製した後に、陽極の説明で挙げた
導電性透明材料をその上に作製することで、透明または半透明の陰極を作製することがで
き、これを応用することで陽極と陰極の両方が透過性を有する素子を作製することができ
る。
【０２０４】
　〔光取り出し〕
　有機ＥＬ素子は空気よりも屈折率の高い（屈折率が１．７～２．１程度）層の内部で発
光し、発光層で発生した光のうち１５％から２０％程度の光しか取り出せないことが一般
的に言われている。これは、臨界角以上の角度θで界面（透明基板と空気との界面）に入
射する光は、全反射を起こし素子外部に取り出すことができないことや、透明電極ないし
発光層と透明基板との間で光が全反射を起こし、光が透明電極ないし発光層を導波し、結
果として光が素子側面方向に逃げるためである。
【０２０５】
　この光の取り出しの効率を向上させる手法としては、例えば、透明基板表面に凹凸を形
成し、透明基板と空気界面での全反射を防ぐ方法（米国特許第４，７７４，４３５号明細
書）、基板に集光性を持たせることにより効率を向上させる方法（特開昭６３－３１４７
９５号公報）、素子の側面等に反射面を形成する方法（特開平１－２２０３９４号公報）
、基板と発光体の間に中間の屈折率を持つ平坦層を導入し、反射防止膜を形成する方法（
特開昭６２－１７２６９１号公報）、基板と発光体の間に基板よりも低屈折率を持つ平坦
層を導入する方法（特開２００１－２０２８２７号公報）、基板、透明電極層や発光層の
いずれかの層間（含む、基板と外界間）に回折格子を形成する方法（特開平１１－２８３
７５１号公報）等がある。
【０２０６】
　本発明においては、これらの方法を本発明の有機ＥＬ素子と組み合わせて用いることが
できるが、基板と発光体の間に基板よりも低屈折率を持つ平坦層を導入する方法、あるい
は基板、透明電極層や発光層のいずれかの層間（含む、基板と外界間）に回折格子を形成
する方法を好適に用いることができる。
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【０２０７】
　本発明はこれらの手段を組み合わせることにより、更に高輝度あるいは耐久性に優れた
素子を得ることができる。
【０２０８】
　透明電極と透明基板の間に低屈折率の媒質を光の波長よりも長い厚みで形成すると、透
明電極から出てきた光は、媒質の屈折率が低いほど外部への取り出し効率が高くなる。
【０２０９】
　低屈折率層としては、例えば、エアロゲル、多孔質シリカ、フッ化マグネシウム、フッ
素系ポリマー等が挙げられる。透明基板の屈折率は一般に１．５～１．７程度であるので
、低屈折率層は屈折率がおよそ１．５以下であることが好ましい。また、更に１．３５以
下であることが好ましい。
【０２１０】
　また、低屈折率媒質の厚みは媒質中の波長の２倍以上となるのが望ましい。これは低屈
折率媒質の厚みが、光の波長程度になってエバネッセントで染み出した電磁波が基板内に
入り込む膜厚になると、低屈折率層の効果が薄れるからである。
【０２１１】
　全反射を起こす界面もしくはいずれかの媒質中に回折格子を導入する方法は、光取り出
し効率の向上効果が高いという特徴がある。この方法は回折格子が１次の回折や２次の回
折といった所謂ブラッグ回折により、光の向きを屈折とは異なる特定の向きに変えること
ができる性質を利用して、発光層から発生した光のうち層間での全反射等により外に出る
ことができない光を、いずれかの層間もしくは、媒質中（透明基板内や透明電極内）に回
折格子を導入することで光を回折させ、光を外に取り出そうとするものである。
【０２１２】
　導入する回折格子は、二次元的な周期屈折率を持っていることが望ましい。これは発光
層で発光する光はあらゆる方向にランダムに発生するので、ある方向にのみ周期的な屈折
率分布を持っている一般的な１次元回折格子では、特定の方向に進む光しか回折されず、
光の取り出し効率がさほど上がらない。しかしながら、屈折率分布を二次元的な分布にす
ることにより、あらゆる方向に進む光が回折され、光の取り出し効率が上がる。
【０２１３】
　回折格子を導入する位置としては前述の通り、いずれかの層間もしくは媒質中（透明基
板内や透明電極内）でもよいが、光が発生する場所である有機発光層の近傍が望ましい。
このとき、回折格子の周期は媒質中の光の波長の約１／２～３倍程度が好ましい。
【０２１４】
　回折格子の配列は正方形のラチス状、三角形のラチス状、ハニカムラチス状等、２次元
的に配列が繰り返されることが好ましい。
【０２１５】
　《集光シート》
　本発明の有機ＥＬ素子は基板の光取り出し側に、例えば、マイクロレンズアレイ状の構
造を設けるように加工したり、あるいは所謂集光シートと組み合わせることにより、特定
方向、例えば、素子発光面に対し正面方向に集光することにより、特定方向上の輝度を高
めることができる。
【０２１６】
　マイクロレンズアレイの例としては、基板の光取り出し側に一辺が３０μｍでその頂角
が９０度となるような四角錐を２次元に配列する。一辺は１０μｍ～１００μｍが好まし
い。これより小さくなると回折の効果が発生して色付く、大きすぎると厚みが厚くなり好
ましくない。
【０２１７】
　集光シートとしては、例えば、液晶表示装置のＬＥＤバックライトで実用化されている
ものを用いることが可能である。このようなシートとして、例えば、住友スリーエム社製
輝度上昇フィルム（ＢＥＦ）等を用いることができる。プリズムシートの形状としては、
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例えば、基材に頂角９０度、ピッチ５０μｍの△状のストライプが形成されたものであっ
てもよいし、頂角が丸みを帯びた形状、ピッチをランダムに変化させた形状、その他の形
状であってもよい。
【０２１８】
　また、発光素子からの光放射角を制御するために、光拡散板・フィルムを集光シートと
併用してもよい。例えば、（株）きもと製拡散フィルム（ライトアップ）等を用いること
ができる。
【０２１９】
　〔有機ＥＬ素子の作製方法〕
　本発明に係る有機ＥＬ素子の作製方法の一例として、陽極／正孔注入層／正孔輸送層／
発光層／正孔阻止層／電子輸送層／陰極からなる有機ＥＬ素子の作製法について説明する
。
【０２２０】
　まず適当な支持基板上に所望の電極物質、例えば、陽極用物質からなる薄膜を１μｍ以
下、好ましくは１０～２００ｎｍの膜厚になるように蒸着やスパッタリング等の方法によ
り形成させ、陽極を作製する。次に、この上に有機ＥＬ素子材料である正孔注入層、正孔
輸送層、発光層、正孔阻止層、電子輸送層の有機化合物薄膜を形成させる。
【０２２１】
　この有機化合物薄膜の薄膜化の方法としては、前記の如く蒸着法、ウェットプロセス（
スピンコート法、キャスト法、インクジェット法、印刷法）等があるが、均質な膜が得ら
れやすく、且つピンホールが生成しにくい等の点から、真空蒸着法、スピンコート法、イ
ンクジェット法、印刷法が特に好ましい。更に層毎に異なる製膜法を適用してもよい。製
膜に蒸着法を採用する場合、その蒸着条件は使用する化合物の種類等により異なるが、一
般にボート加熱温度５０～４５０℃、真空度１０－６～１０－２Ｐａ、蒸着速度０．０１
～５０ｎｍ／秒、基板温度－５０～３００℃、膜厚０．１ｎｍ～５μｍ、好ましくは５～
２００ｎｍの範囲で適宜選ぶことが望ましい。
【０２２２】
　これらの層を形成後、その上に陰極用物質からなる薄膜を１μｍ以下、好ましくは５０
～２００ｎｍの範囲の膜厚になるように、例えば、蒸着やスパッタリング等の方法により
形成させ、陰極を設けることにより所望の有機ＥＬ素子が得られる。この有機ＥＬ素子の
作製は、一回の真空引きで一貫して正孔注入層から陰極まで作製するのが好ましいが、途
中で取り出して異なる製膜法を施しても構わない。その際、作業を乾燥不活性ガス雰囲気
下で行う等の配慮が必要となる。
【０２２３】
　また作製順序を逆にして、陰極、電子注入層、電子輸送層、発光層、正孔輸送層、正孔
注入層、陽極の順に作製することも可能である。このようにして得られた多色の液晶表示
装置に直流電圧を印加する場合には、陽極を＋、陰極を－の極性として電圧２～４０Ｖ程
度を印加すると発光が観測できる。また交流電圧を印加してもよい。なお、印加する交流
の波形は任意でよい。
【０２２４】
　〔用途〕
　本発明に係る面発光体、及び発光パネルは、表示デバイス、ディスプレイ、各種発光光
源として用いることができる。発光光源として、例えば、家庭用照明、車内照明、時計や
液晶用のバックライト、看板広告、信号機、光記憶媒体の光源、電子写真複写機の光源、
光通信処理機の光源、光センサーの光源等が挙げられるがこれに限定するものではないが
、特にカラーフィルターと組み合わせた液晶表示装置のバックライト、照明用光源として
の用途に有効に用いることができる。
【０２２５】
　〔照明装置〕
　本発明に係る有機ＥＬ材料は、また、照明装置として、実質白色の発光を生じる有機Ｅ
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Ｌ素子に適用できる。複数の発光材料により複数の発光色を同時に発光させて混色により
白色発光を得る。複数の発光色の組み合わせとしては、青色、緑色、青色の３原色の３つ
の発光極大波長を含有させたものでもよいし、青色と黄色、青緑と橙色等の補色の関係を
利用した２つの発光極大波長を含有したものでもよい。
【０２２６】
　また、複数の発光色を得るための発光材料の組み合わせは、複数のリン光または蛍光を
発光する材料（発光ドーパント）を、複数組み合わせたもの、蛍光またはリン光を発光す
る発光材料と、該発光材料からの光を励起光として発光する色素材料とを組み合わせたも
ののいずれでもよいが、本発明に係わる白色有機ＥＬ素子においては、発光ドーパントを
複数組み合わせる方式が好ましい。
【０２２７】
　複数の発光色を得るための有機ＥＬ素子の層構成としては、複数の発光ドーパントを、
一つの発光層中に複数存在させる方法、複数の発光層を有し、各発光層中に発光波長の異
なるドーパントをそれぞれ存在させる方法、異なる波長に発光する微小画素をマトリック
ス状に形成する方法等が挙げられる。
【０２２８】
　本発明に係わる白色有機ＥＬ素子においては、必要に応じ成膜時にメタルマスクやイン
クジェットプリンティング法等でパターニングを施してもよい。パターニングする場合は
、電極のみをパターニングしてもいいし、電極と発光層をパターニングしてもいいし、素
子全層をパターニングしてもいい。
【０２２９】
　発光層に用いる発光材料としては特に制限はなく、例えば液晶表示素子におけるバック
ライトであれば、ＣＦ（カラーフィルター）特性に対応した波長範囲に適合するように、
本発明に係わる白金錯体、また公知の発光材料の中から任意のものを選択して組み合わせ
て白色化すればよい。
【０２３０】
　このように、白色発光有機ＥＬ素子は、前記表示デバイス、ディスプレイに加えて、各
種発光光源、照明装置として、家庭用照明、車内照明、また、露光光源のような１種のラ
ンプとして、液晶表示装置のバックライト等、表示装置にも有用に用いられる。
【０２３１】
　その他、時計等のバックライト、看板広告、信号機、光記憶媒体等の光源、電子写真複
写機の光源、光通信処理機の光源、光センサーの光源等、さらには表示装置を必要とする
一般の家庭用電気器具等広い範囲の用途が挙げられる。
【実施例】
【０２３２】
　以下に、本発明を、実施例を挙げ具体的に説明するが、本発明はこれらに限定されるも
のではない。
【０２３３】
　〈ポリカーボネートフィルムモールド１の作製〉
　露光部分のレジストを除去するポジ型レジストを用い、石英ガラス基板（厚み１．２ｍ
ｍ、７０ｍｍ角）にレジストをスピンコートで塗布した。次いでレーザー干渉露光による
モールド形成を行った。まず、液浸露光光学系を用いて、レジストに微細なパターンを描
画した。液浸露光光学系は、紫外線レーザー（波長２６６ｎｍ）を使用して、石英ガラス
基板の法線方向に対する傾き１５度で２つの光束を照射してレジストに第１の干渉縞を形
成し、第１の露光を行った。レーザー光源としては「コヒーレント社製ＭＢＤ２６６」を
用いた。次に、石英ガラス基板を９０度回転させ、第１の干渉縞に直交する第２の干渉縞
を形成して、第２の露光を行った。そして第１の露光と第２の露光で、干渉縞の明るい部
分が交差した部分のみが残るように現像を行った。以上のプロセスで、石英ガラス基板上
に、凸部頂角θが５０°で、凸部の高さが２４μｍ、ピッチが３０μｍの四角錘台状の凸
部形状を反転させたホールが規則正しく並んだレジストが形成された。ドライエッチング
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で石英ガラスに描画サイズ５０ｍｍ角の微細なホール構造（ピッチ３０μｍ、深さ２４μ
ｍ）を形成した。これを母型として、Ｎｉ電鋳により、ピッチ３０μｍ、高さ２４μｍの
四角錘台状の突起（ピラー）が並んだ金型を作成した。この金型を使って、熱インプリン
トの手法により、ピッチ３０μｍ、深さ２４μｍの四角錘台状の凸部形状を反転させたホ
ールが２次元に配列した表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド１を得た。そ
して、作製したポリカーボネートフィルムモールド１に下記離型処理を施した。
【０２３４】
　（ポリカーボネートフィルムモールドの離型処理）
　塩素系フッ素樹脂含有シランカップリング剤であるトリデカフルオロ－１，１，２，２
－テトラヒドロオクチルトリクロロシラン［ＣＦ３－（ＣＦ２）５－ＣＨ２－ＣＨ２Ｓｉ
Ｃｌ３］で上記ポリカーボネートフィルムモールドを表面処理し、微細な形状表面へフッ
素樹脂の化学吸着膜を生成した。
【０２３５】
　〈ハードコート用樹脂組成物の調製〉
　（ジルコニア粒子の調製）
　オキシ塩化ジルコニウム８水塩の２６００ｇを純水４０Ｌ（リットル）に溶解させたジ
ルコニウム塩溶液に、２８％アンモニア水を３４０ｇ、純水を２０Ｌ溶解させた希アンモ
ニア水を攪拌しながら加え、ジルコニア前駆体スラリーを調製した。
【０２３６】
　次いで、このジルコニア前駆体スラリーに、硫酸ナトリウム４００ｇを５Ｌの純水に溶
解させた硫酸ナトリウム水溶液を攪拌しながら加えた。
【０２３７】
　次いで、この混合物を、乾燥器を用いて、大気中、１２０℃にて２４時間、乾燥させて
固形物を得た。
【０２３８】
　次いで、この固形物を自動乳鉢等により粉砕した後、電気炉を用いて、大気中、５００
℃にて１時間焼成した。この焼成物を純水中に投入し、攪拌してスラリー状とした後、遠
心分離器を用いて洗浄を行い、添加した硫酸ナトリウムを十分に除去した後、乾燥器にて
乾燥させ、ジルコニア粒子１を調製した。ＴＥＭ観察の結果、平均粒子径は４ｎｍであっ
た。ＸＲＤから粒子がＺｒＯ２結晶であることが確認された。
【０２３９】
　また、ジルコニウム塩溶液の濃度を適宜変更して表１に示す粒子径の異なるジルコニア
粒子を作製した。
【０２４０】
　（ジルコニア粒子に対する表面処理）
　上記のジルコニア粒子１０ｇを、フェニルトリメトキシシラン（信越化学製）２ｇと、
メタクリロキシプロピルトリメトキシシラン０．１ｇを含むトルエン１００ｍｌに加え、
窒素下で０．０３ｍｍのジルコニアビーズを用いて分散しながら１００℃まで加熱し、均
一分散液を得た後、そのまま窒素下で５時間加熱還流して表面処理済ジルコニア粒子のト
ルエン分散液を得た。
【０２４１】
　（チタニア粒子の調製）
　ＴｉＣｌ４を冷却した水中（～４℃）に適下して加水分解し、５日間密閉容器中に保管
した。水分をロータリーエバポレーターにより除去し、さらに蒸留水を添加し、この操作
を繰り返した。蒸留水の代わりにメタノールで同じ操作を行い、乾粉を得た。
【０２４２】
　得られた乾粉を自動乳鉢等により粉砕した後、電気炉を用いて、大気中、５００℃にて
１時間焼成した。この焼成物を純水中に投入し、撹拌してスラリー状とした後、遠心分離
機を用いて洗浄を行った後、乾燥機にて乾燥させ、チタニア粒子１を調整した。ＴＥＭ観
察の結果、平均粒子径は１０ｎｍであった。ＸＲＤから粒子がルチル型ＴｉＯ２結晶であ
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ることが確認された。
【０２４３】
　また、ＴｉＣｌ４の加水分解時の温度を適宜調整して表１に示す粒子径の異なるチタニ
ア粒子を作製した。
【０２４４】
　更に、ジルコニア粒子と同様の方法でチタニア粒子に対してそれぞれ表面処理を施し、
種々のチタニア粒子のトルエン分散液も作製した。
【０２４５】
　（樹脂中への粒子分散）
　硬化性樹脂モノマー（フルオレンアクリレート）と、上記表面処理済ジルコニア分散液
（所望の屈折率となる量）をジルコニアが３５ｖｏｌ％となる量混合し、重合開始剤を添
加して溶解した。
【０２４６】
　《光透過性基材１０１の作製》
　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ１）の形成〉
　光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）として、厚さ１２５μｍの二軸延伸ＰＥＮ（帝人デュ
ポン社製；屈折率１．７５）を用い、この一方の面に上記ハードコート用樹脂組成物を、
乾燥硬化後の膜厚が２０μｍになるように塗布し、紫外線を照射して硬化させ、一方の面
にハードコート層（Ｈ１）を形成した樹脂基板Ｂを得た。
【０２４７】
　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ２）の形成〉
　上記ポリカーボネートフィルムモールド１に、上記ハードコート用樹脂組成物の充填・
塗布を行った。そして、ポリカーボネートフィルムモールド１に充填・塗布を行ったハー
ドコート用樹脂組成物を、前記一方の面にハードコート層（Ｈ１）を形成した樹脂基板Ｂ
の他方の面に密着させて貼合した。　次いで、貼合した状態で、紫外線を照射して硬化さ
せ、ポリカーボネートフィルムモールド１を離型したところ、転写により、樹脂基板Ｂ上
に凹凸構造を有するハードコート層（Ｈ２）が形成された。走査型電子顕微鏡で観察した
ところ、凸部は、凸部頂角θが５０°で、凸部の高さが２４μｍ、ピッチが３０μｍの四
角錘台状で、凸部を除いたハードコート層（Ｈ２）の膜厚は２０μｍであり、凸部が該ハ
ードコート層（Ｈ２）の表面面積の８０％を占めていた。さらに、該ピッチ、高さとも優
れた均一性を有していた。
【０２４８】
　また、ハードコート層（Ｈ１）及びハードコート層（Ｈ２）の屈折率は１．８５であっ
た。これを光透過性基材１０１とした。
【０２４９】
　《光透過性基材１０２～１２３の作製》
　光透過性基材１０１に対し、添加するＺｒＯ２またはＴｉＯ２の量（所望の屈折率とな
る量）、また、ＺｒＯ２またはＴｉＯ２の平均粒径、ハードコート層の膜厚を表１のよう
に変化させた以外は同様にして光透過性基材１０２～１２２を作製した。また、ハードコ
ート層を設けない樹脂基板Ｂを光透過性基材１２３とした。
【０２５０】
　《光透過性基材の評価》
　〔耐傷性の評価〕
　得られた光透過性基材１０１～１２３に対し、２ｃｍ×２ｃｍのスチールウールを用い
、この上に５００ｇの加重をかけて試料表面を２０回往復して擦り、１ｃｍ幅あたりに発
生する傷の本数を目視でカウントした。得られた結果を表１に示す。
【０２５１】
　６：傷なし
　５：数本の傷がつく
　４：１０本前後の傷がつく
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　３：３０本前後の傷がつく
　２：５０本前後の傷がつく
　１：無数の傷がつく
【０２５２】
【表１】

【０２５３】
　表１から本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子に用いられる光透過性基材
１０１～１１０、１１２～１２０は、１１１、１２２～１２３に対して耐傷性が優れてい
た。尚、光透過性基材１０１～１１０、１１２～１２０のＪＩＳ　Ｋ　５６００－５－４
に準じた鉛筆硬度は、いずれも２Ｈ～４Ｈの範囲であった。
【０２５４】
　実施例２
　《有機ＥＬ素子２０１の作製》
　実施例１で作製した光透過性基材１０１上、ハードコート層（Ｈ１）を設けた側にＩＴ
Ｏ（インジウムチンオキシド；屈折率１．８５）を１００ｎｍ製膜した基板にパターニン



(33) JP 5527329 B2 2014.6.18

10

20

30

40

グを行った後、このＩＴＯ透明電極を設けた基板をイソプロピルアルコールで超音波洗浄
し、乾燥窒素ガスで乾燥し、ＵＶオゾン洗浄を５分間行った。この基板上に、ポリ（３，
４－エチレンジオキシチオフェン）－ポリスチレンスルホネート（ＰＥＤＯＴ／ＰＳＳ、
Ｂａｙｅｒ製、Ｂａｙｔｒｏｎ　Ｐ　Ａｌ　４０８３）を純水で７０％に希釈した溶液を
３０００ｒｐｍ、３０秒でスピンコート法により製膜した後、基板表面温度２００℃にて
１時間乾燥し、膜厚３０ｎｍの正孔注入層を設けた。
【０２５５】
　この基板を、窒素雰囲気下、ＪＩＳ　Ｂ　９９２０に準拠し、測定した清浄度がクラス
１００で、露点温度が－８０℃以下、酸素濃度０．８ｐｐｍのグローブボックスへ移した
。グローブボックス中にて正孔輸送層用塗布液を下記のように調製し、スピンコーターに
て、１５００ｒｐｍ、３０秒の条件で塗布した。この基板を、基板表面温度１５０℃で３
０分間加熱乾燥し正孔輸送層を設けた。別途用意した基板にて、同条件にて塗布を行い測
定したところ、膜厚は２０ｎｍであった。
【０２５６】
　（正孔輸送層用塗布液）
　モノクロロベンゼン　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１００ｇ
　ポリ－（Ｎ，Ｎ′－ビス（４－ブチルフェニル）－Ｎ，Ｎ′－ビス（フェニル）ベンジ
ジン）（ＡＤＳ２５４ＢＥ：アメリカン・ダイ・ソース社製）　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．５ｇ
　次いで、発光層塗布液を下記のように調製し、スピンコーターにて、２０００ｒｐｍ、
３０秒の条件で塗布した。さらに基板表面温度１２０℃で３０分加熱し発光層を設けた。
別途用意した基板にて、同条件にて塗布を行い測定したところ、膜厚は４０ｎｍであった
。尚、下記発光層組成物のうち、最も低いＴｇを示したのはＨ－Ａであり、１３２℃であ
った。
【０２５７】
　（発光層用塗布液）
　酢酸ブチル　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１００ｇ
　Ｈ－Ａ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１ｇ
　Ｄ－Ａ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１１ｇ
　Ｄ－Ｂ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．００２ｇ
　Ｄ－Ｃ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．００２ｇ
　次いで、電子輸送層用塗布液を下記のように調製し、スピンコーターにて、１５００ｒ
ｐｍ、３０秒の条件で塗布した。さらに基板表面温度１２０℃で３０分加熱し電子輸送層
を設けた。別途用意した基板にて、同条件にて塗布を行い測定したところ、膜厚は３０ｎ
ｍであった。
【０２５８】
　（電子輸送層用塗布液）
　２，２，３，３－テトラフルオロ－１－プロパノール　　　　　１００ｇ
　ＥＴ－Ａ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．７５ｇ
　次いで、電子輸送層まで設けた基板を、大気曝露せずに、蒸着機に移動し、４×１０－

４Ｐａまで減圧した。尚、フッ化カリウムおよびアルミニウムをそれぞれタンタル製抵抗
加熱ボートに入れ、蒸着機に取り付けておいた。
【０２５９】
　先ず、フッ化カリウムの入った抵抗加熱ボートに通電し加熱し、基板上にフッ化カリウ
ムからなる電子注入層を３ｎｍ設けた。続いて、アルミニウムの入った抵抗加熱ボートに
通電加熱し、蒸着速度１～２ｎｍ／秒でアルミニウムからなる膜厚１００ｎｍの陰極を設
けた。
【０２６０】
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【化１】

【０２６１】
　次いで、封止を施した。陰極までを作製した素子を、大気曝露せずに、窒素雰囲気下、
ＪＩＳ　Ｂ　９９２０に準拠し、測定した清浄度がクラス１００で、露点温度が－８０℃
以下、酸素濃度０．８ｐｐｍのグローブボックスへ移した。
【０２６２】
　グローブボックス中にて、厚さ１００μｍのアルミ箔の片面に熱硬化型の液状接着剤（
エポキシ系樹脂）を厚さ３０μｍで塗設してある封止部材を、素子の第１電極、第２電極
の引き出し電極の端部は外にでるように、封止部材の接着剤面と素子の有機層面を重ね合
わせ、ドライラミネート法により接着を行った。これにより有機ＥＬ素子２０１を得た。
【０２６３】
　《有機ＥＬ素子２０２～２２３の作製》
　有機ＥＬ素子２０１の作製において、用いる光透過性基材を表２の通り、１０２～１２
３に変更した以外は同様にして、有機ＥＬ素子２０２～２２３を作製した。
【０２６４】
　《有機ＥＬ素子の評価》
　〔外部取り出し量子効率〕
　作製した有機ＥＬ素子に対し、２．５ｍＡ／ｃｍ２定電流を流したときの外部取り出し
量子効率（％）を測定した。なお、測定には分光放射輝度計ＣＳ－１０００（コニカミノ
ルタセンシング社製）を用いた。得られた結果を有機ＥＬ素子１０１の測定値を１００と
したときの相対値で表２に表した。
【０２６５】
　〔折り曲げ耐性〕
　作製した有機ＥＬ素子の発光部に対し、光出射面を内側にし、屈曲半径２ｃｍになるよ
うに曲げて伸ばす動作を不活性ガス雰囲気下で５０回繰り返した。曲げ伸ばし試験を実施
した前後の発光状態を目視で観察し、下記のランクづけを行った。得られた結果を表２に
示す。
【０２６６】
　６：輝点、黒点がなく、均一な発光である
　５：輝点あるいは黒点が１～２個みられるが、安定した発光が見られる
　４：輝点あるいは黒点が５個程度みられ、発光輝度がやや不安定である



(35) JP 5527329 B2 2014.6.18

10

20

30

40

50

　３：輝点あるいは黒点が７～８個程度みられ、発光輝度がさらに不安定である
　２：輝点あるいは黒点が１０個を越え、発光輝度が非常に不安定である
　１：発光しない
　得られた結果を表２に表した。
【０２６７】
【表２】

【０２６８】
　表２から本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子２０１～２１０、２１２～
２２０は、比較２１１、２２１～２２３に対して外部取り出し量子効率と折り曲げ耐性が
優れていた。尚、輝点および黒点が観察された部分の断面を観察したところ、ほぼ折り曲
げ耐性の結果に相関してハードコート層とＩＴＯの界面から膜剥がれが生じていた。
【０２６９】
　実施例３
　〈ポリカーボネートフィルムモールド２、３、４、５の作製〉
　ポリカーボネートフィルムモールド１の作製において、凸部頂角θが６３°で、ピッチ
２５μｍ、高さ１５μｍの四角錘台状の突起（ピラー）が並んだ金型を準備し、この金型
を用いて、熱インプリントの手法により、ピッチ２５μｍ、深さ１５μｍの四角錘台状の
凸部形状を反転させたホールが２次元に配列した表面構造を持つポリカーボネートフィル
ムモールド２を得た。
【０２７０】
　さらに、ポリカーボネートフィルムモールド２の作製において、凸部のピッチをモール
ド面内で、等法的に調節し、凸部が該ハードコート層（Ｈ２）の表面面積の９０％、９５
％、１００％となるようポリカーボネートフィルムモールド３、４、５を各々作製した。
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　《光透過性基材３０１の作製》
　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ１）の形成〉
　光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ１）の形成は、前記光透過性
基材１０２の作製と同様に行った。
【０２７２】
　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ２）の形成〉
　一方の面にハードコート層（Ｈ１）を形成した光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）の他方
の面上に、前記ハードコート用樹脂組成物の塗布を行い、その上から前記ポリカーボネー
トフィルムモールド２を密着させて貼合した。次いで、貼合した状態で、紫外線を照射し
て硬化させ、ポリカーボネートフィルムモールド２を離型したところ、転写により、樹脂
基板Ｂ上に凹凸構造を有するハードコート層（Ｈ２）が形成された。走査型電子顕微鏡で
観察したところ、凸部は、凸部頂角θが６３°で、凸部の高さが１５μｍ、ピッチが２５
μｍの四角錘台状で、凸部を除いたハードコート層（Ｈ２）の膜厚は２０μｍであり、凸
部が該ハードコート層（Ｈ２）の表面面積の７４％を占めていた。さらに、該ピッチ、高
さとも優れた均一性を有していた。
【０２７３】
　また、ハードコート層（Ｈ１）及びハードコート層（Ｈ２）の屈折率は１．７５であっ
た。これを光透過性基材３０１とした。
【０２７４】
　《光透過性基材３０２～３０５の作製》
　光透過性基材３０１の作成において、ポリカーボネートフィルムモールド２に代えて、
ポリカーボネートフィルムモールド３、４、５を各々用いること以外は同様にして光透過
性基材３０２～３０４を作製した。凸部が該ハードコート層（Ｈ２）の表面面積に占める
比率は、各々、９０％、９５％、１００％であった。また、光透過性基材３０１の作成に
おいて、ポリカーボネートフィルムモールドを用いず、一方の面にハードコート層（Ｈ１
）を形成した樹脂基板Ｂの他方の面にも、ハードコート層（Ｈ１）の形成と同様にして、
ハードコート層（Ｈ２）を形成して、光透過性基材３０５を作製した。さらに実施例１で
用いた、ハードコート層を設けない光透過性基材１２３も用意した。
【０２７５】
　実施例２における、有機ＥＬ素子２０１の作製において、用いる光透過性基材を表３の
とおり、３０１～３０５、及び１２３に変更した以外は同様にして、有機ＥＬ素子４０１
～４０６を作製した。
【０２７６】
　そして、外部取り出し量子効率と折り曲げ耐性を実施例２と同様に評価した。
【０２７７】
　得られた結果を表３に表した。
【０２７８】
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【表３】

【０２７９】
　表３から本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子４０１～４０４は、比較４
０５、及び４０６に対して、高い外部取り出し量子効率と優れた折り曲げ耐性とが両立し
ていた。また、各々の有機エレクトロルミネッセンス素子２つを、ハードコート層（Ｈ２
）を封止部材と接するように、重ね合わせて、３００ｇ／ｃｍ２の荷重をかけ、４０℃で
１０日間保持後、ブロッキングテスターによる剥離試験を行ったが、本発明に係わる有機
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エレクトロルミネッセンス素子４０１～４０４は、いずれも耐ブロッキング性能に優れて
いた。
【０２８０】
　実施例４
　〈ポリカーボネートフィルムモールド６、７、８の作製〉
　ポリカーボネートフィルムモールド１の作製において、凸部頂角θが５８°で、ピッチ
２０μｍ、高さ１８μｍの先端が丸みを帯びた三角錘状の突起（ピラー）が並んだ金型を
準備し、この金型を用いて、熱インプリントの手法により、ピッチ２０μｍ、深さ１８μ
ｍの先端が丸みを帯びた三角錘状の凸部形状を反転させたホールが２次元に配列した表面
構造を持つポリカーボネートフィルムモールド６を得た。また、凸部頂角θが５８°で、
ピッチ０．１μｍ、高さ０．０９μｍの先端が丸みを帯びた三角錘状の突起（ピラー）が
並んだ金型及び凸部頂角θが５８°で、ピッチ２００μｍ、高さ１８０μｍの先端が丸み
を帯びた三角錘状の突起（ピラー）が並んだ金型を用意し、これらを用いて、ピッチ０．
１μｍ、深さ０．０９μｍの先端が丸みを帯びた三角錘状の凸部形状を反転させたホール
が２次元に配列した表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド７、及びピッチ２
００μｍ、深さ１８０μｍの先端が丸みを帯びた三角錘状の凸部形状を反転させたホール
が２次元に配列した表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド８をそれぞれ得た
。
【０２８１】
　《光透過性基材５０１の作製》
　〈透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ１）の形成〉
　光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ１）の形成は、前記光透過性
基材１０３の作製と同様に行った。
【０２８２】
　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ２）の形成〉
　一方の面にハードコート層（Ｈ１）を形成した樹脂基板Ｂの他方の面上に、前記ハード
コート用樹脂組成物の塗布を行い、その上から前記ポリカーボネートフィルムモールド６
を密着させて貼合した。次いで、貼合した状態で、紫外線を照射して硬化させ、ポリカー
ボネートフィルムモールド６を離型したところ、転写により、樹脂基板Ｂ上に凹凸構造を
有するハードコート層（Ｈ２）が形成された。走査型電子顕微鏡で観察したところ、凸部
は、凸部頂角θが５８°で、ピッチ２０μｍ、高さ１８μｍの先端が丸みを帯びた三角錘
状で、凸部を除いたハードコート層（Ｈ２）の膜厚は２０μｍであり、凸部が該ハードコ
ート層（Ｈ２）の表面面積の７８．５％を占めていた。さらに、該ピッチ、高さとも優れ
た均一性を有していた。
【０２８３】
　また、ハードコート層（Ｈ１）の屈折率は１．８５であり、ハードコート層（Ｈ２）の
屈折率は１．７５であった。これを光透過性基材５０１とした。
【０２８４】
　《光透過性基材５０２及び５０３の作製》
　光透過性基材５０１の作成において、ポリカーボネートフィルムモールド６に代えて、
ポリカーボネートフィルムモールド７、及び８を各々用いること以外は同様にして光透過
性基材５０２、及び５０３を各々作製した。光透過性基材５０２は、凸部が、凸部頂角θ
が５８°で、ピッチ０．１μｍ、高さ０．０９μｍの先端が丸みを帯びた三角錘状で、凸
部を除いたハードコート層（Ｈ２）の膜厚は２０μｍであり、凸部が該ハードコート層（
Ｈ２）の表面面積の７８．５％を占めていた。また、光透過性基材５０３は、凸部が、凸
部頂角θが５８°で、ピッチ２００μｍ、高さ１８０μｍの先端が丸みを帯びた三角錘状
で、凸部を除いたハードコート層（Ｈ２）の膜厚は２０μｍであり、凸部が該ハードコー
ト層（Ｈ２）の表面面積の７８．５％を占めていた。いずれもピッチ、高さとも優れた均
一性を有していた。さらにハードコート層を設けない前記光透過性基材１２３も用意した
。
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【０２８５】
　実施例２における、有機ＥＬ素子２０１の作製において、用いる光透過性基材を表４の
とおり、５０１～５０３、及び１２３に変更した以外は同様にして、有機ＥＬ素子６０１
～６０４を作製した。
【０２８６】
　そして、外部取り出し量子効率と折り曲げ耐性を実施例２と同様に評価した。
【０２８７】
　得られた結果を表４に示した。
【０２８８】
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【表４】

【０２８９】
　表４から本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子６０１～６０３は、比較６
０４に対して、外部取り出し量子効率と折り曲げ耐性が優れていた。また、有機エレクト
ロルミネッセンス素子６０１が最も外部取り出し量子効率に優れていた。
【０２９０】
　実施例５
　〈ポリカーボネートフィルムモールド９～１５の作製〉
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　ポリカーボネートフィルムモールド１の作製において、直径が０．３μｍの半球がピッ
チ０．３μｍで並んだ金型を準備し、この金型を用いて、熱インプリントの手法により、
ピッチ０．３μｍ、深さ０．１５μｍの半球形状を反転させたホールが２次元に配列した
表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド９を得た。また、金型の半球の直径と
ピッチを変化させ、ピッチ４μｍ、深さ２μｍの半球形状を反転させたホールが２次元に
配列した表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド１０、ピッチ９μｍ、深さ４
．５μｍの半球形状を反転させたホールが２次元に配列した表面構造を持つポリカーボネ
ートフィルムモールド１１、ピッチ２０μｍ、深さ１０μｍの半球形状を反転させたホー
ルが２次元に配列した表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド１２、ピッチ３
８μｍ、深さ１９μｍの半球形状を反転させたホールが２次元に配列した表面構造を持つ
ポリカーボネートフィルムモールド１３、ピッチ４８μｍ、深さ２４μｍの半球形状を反
転させたホールが２次元に配列した表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド１
４、ピッチ１４０μｍ、深さ７０μｍの半球形状を反転させたホールが２次元に配列した
表面構造を持つポリカーボネートフィルムモールド１５を各々得た。
【０２９１】
　《光透過性基材７０１～７０８の作製》
　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ１）の形成〉
　光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ１）の形成は、前記光透過性
基材１０１の作製と同様に行った。
【０２９２】
　〈光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）へのハードコート層（Ｈ２）の形成〉
　一方の面にハードコート層（Ｈ１）を形成した樹脂基板Ｂの他方の面上に、前記ハード
コート用樹脂組成物の塗布を行い、その上から前記ポリカーボネートフィルムモールド９
～１５各々用いて、これらのポリカーボネートフィルムモールドを密着させて貼合した。
【０２９３】
　次いで、貼合した状態で、紫外線を照射して硬化させ、ポリカーボネートフィルムモー
ルドを離型することで、樹脂基板Ｂ上に凹凸構造を有するハードコート層（Ｈ２）を形成
し、光透過性基材７０１～７０７を各々作製した。走査型電子顕微鏡で観察したところ、
凸部は、光透過性基材７０１が、ピッチ０．３μｍ、高さ０．１５μｍの半球形状、光透
過性基材７０２が、ピッチ４μｍ、高さ２μｍの半球形状、光透過性基材７０３が、ピッ
チ９μｍ、高さ４．５μｍの半球形状、光透過性基材７０４が、ピッチ１０μｍ、高さ１
０μｍの半球形状、光透過性基材７０５が、ピッチ３８μｍ、高さ１９μｍの半球形状、
光透過性基材７０６が、ピッチ４８μｍ、高さ２４μｍの半球形状、光透過性基材７０７
が、ピッチ１４０μｍ、高さ７０μｍの半球形状、であり、凸部が該ハードコート層（Ｈ
２）の表面面積の７８．５％を占めていた。さらに、該ピッチ、高さとも優れた均一性を
有していた。
【０２９４】
　また、ハードコート層（Ｈ１）、及びハードコート層（Ｈ２）の屈折率は共に１．８５
であった。光透過性基材７０１の作成において、ポリカーボネートフィルムモールドを用
いず、一方の面にハードコート層（Ｈ１）を形成した樹脂基板Ｂの他方の面にも、ハード
コート層（Ｈ１）の形成と同様にして、ハードコート層（Ｈ２）を形成して、光透過性基
材７０８を作製した。
【０２９５】
　実施例２における、有機ＥＬ素子２０１の作製において、用いる光透過性基材を表５の
とおり、７０１～７０８に変更した以外は同様にして、有機ＥＬ素子８０１～８０８を作
製した。
【０２９６】
　そして、外部取り出し量子効率と折り曲げ耐性を実施例２と同様に評価した。
【０２９７】
　得られた結果を表５に示した。
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【０２９８】
【表５】

【０２９９】
　表５から本発明に係わる有機エレクトロルミネッセンス素子８０１～８０７は、比較８
０８に対して、高い外部取り出し量子効率と優れた折り曲げ耐性とが両立していた。また
、各々の有機エレクトロルミネッセンス素子２つを、ハードコート層（Ｈ２）を封止部材
と接するように、重ね合わせて、３００ｇ／ｃｍ２の荷重をかけ、４０℃で１０日間保持
後、ブロッキングテスターによる剥離試験を行ったが、本発明に係わる有機エレクトロル
ミネッセンス素子８０１～８０７は、比較８０８に対して、いずれも耐ブロッキング性能
に優れていた。
【符号の説明】
【０３００】
　１　光透過性基材
　２　透明電極
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　３　発光層
　４　機能層
　５　対向電極
　６　ハードコート層（Ｈ１）
　７　光透過性樹脂基板（樹脂基板Ｂ）
　８　ハードコート層（Ｈ２）

【図１】
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【図２】
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【図３】
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【図６】
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【図７】
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