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(57)【要約】
【課題】機能向上と同時に低コスト化を達成した有機エ
レクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板を提供する
。
【解決手段】樹脂フィルム上に少なくとも一つのガスバ
リア層を有する有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フ
ィルム基板において、該ガスバリア層を有する側の最表
面を構成する層は、屈折率が１．４５以上、２．１０以
下の高屈折率層であり、該高屈折率層に隣接した層が、
光を回折もしくは拡散させる層である有機エレクトロル
ミネッセンス用樹脂フィルム基板を構成する。
【選択図】図６
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　樹脂フィルム上に少なくとも一つのガスバリア層を有する有機エレクトロルミネッセン
ス用樹脂フィルム基板において、該ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈
折率が１．４５以上、２．１０以下の高屈折率層であり、該高屈折率層に隣接した層が、
光を回折もしくは拡散させる層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用
樹脂フィルム基板。
【請求項２】
　樹脂フィルム上に少なくとも一つのガスバリア層を有する有機エレクトロルミネッセン
ス用樹脂フィルム基板において、該ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層が、光
を回折もしくは拡散させる層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用樹
脂フィルム基板。
【請求項３】
　樹脂フィルム上に少なくとも一つのガスバリア層を有する有機エレクトロルミネッセン
ス用樹脂フィルム基板において、該ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈
折率が１．４５以上、２．１０以下の高屈折率層であり、該高屈折率層と隣接した層との
間に、光を回折もしくは拡散させる凹凸構造が設けられたことを特徴とする有機エレクト
ロルミネッセンス用樹脂フィルム基板。
【請求項４】
　前記ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈折率が１．５０以下、１．０
３以上の低屈折率層であり、かつ厚みが０．３μｍ以上であることを特徴とする請求項２
に記載の有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板。
【請求項５】
　前記ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層に隣接した層が、屈折率が１．５０
以下、１．０３以上の低屈折率層であることを特徴とする請求項１または請求項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用樹脂フィルム基板。
【請求項６】
　前記ガスバリア層のＪＩＳ  Ｋ７１２９  Ｂ法に従って測定した水蒸気透過度が０．１
ｇ／ｍ2／ｄａｙ以下であることを特徴とする請求項１～請求項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用樹脂フィルム基板。
【請求項７】
　前記ガスバリア層が、金属酸化物、金属窒化物、金属硫化物、金属炭化物から選択され
るセラミック膜であることを特徴とする請求項１～請求項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用樹脂フィルム基板。
【請求項８】
　請求項１～請求項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用樹脂フィ
ルム基板の上に、透明電極、有機エレクトロルミネッセンス層及び金属電極を、この順で
積層して形成されることを特徴とする有機エレクトロルミネッセンスデバイス。
【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用樹脂フィルム基板、および該樹脂フィルム
基板を用いた有機エレクトロルミネッセンスデバイスに関する。
【背景技術】
【０００２】
　フィルム基板を用いる有機エレクトロルミネッセンス（以下、有機ＥＬともいう）発光
デバイスにおいては、光取り出し効率が低いことが課題となっている。発光体の屈折率の
影響により、例えば、発光層の屈折率を１．６～１．７程度とすると、発光量全体の２０
％程度しか取り出すことができず、多くは、例えば、基板との間に形成される界面におい
て全反射され、層内に閉じ込められてしまう。
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【０００３】
　光取りだし効率を向上させる手段としては、全反射する界面に、光を回折する構造を設
ける方法が提案されている（特許文献１参照）。
【０００４】
　また、基板、または基板上に透明な中間層を設けてランダムな凹凸を形成し、その上に
透明電極、有機層、更に電極等を形成する方法が提案されている（特許文献２、３参照）
。
【０００５】
　また、光を拡散させるシートを用いることが提案されている（特許文献４参照）。更に
、低屈折率体の一方の表面に接して、透明導電膜を有する構成とすることで、光取りだし
を向上させる方法（特許文献５参照）、あるいは、ＩＴＯを含む発光層と基板との間に光
拡散のための凹凸構造を有するハードコート層および低屈折率の層を設けることで取り出
し効率が向上させる方法（特許文献６参照）等が知られている。
【０００６】
　一方で、有機ＥＬデバイスは、湿気や酸素等のガスに敏感で、有機ＥＬデバイスの寿命
に大きな影響を及ぼす。樹脂フィルム基板は、これらの湿気や酸素に対するガスバリア性
が低いため、湿気や酸素等のガスによる影響を防止するため、フィルム基板を用いる際に
はガスバリア層を形成する必要がある。
【０００７】
　ガスバリア層に加えて、光取り出しの効率を向上させる層を設けることはコストが向上
する、あるいは工程が増えるために品質が低下するという課題を抱えていた。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００８】
【特許文献１】特開平１０－８１８６０号公報
【特許文献２】特開平１－１８６５８８号公報
【特許文献３】特許第３４９６４９２号公報
【特許文献４】特許第２９３１２１１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は、上記課題を鑑みてなされたものであり、その目的は、少なくとも一層のガス
バリア層を備えた有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板において、該ガスバ
リア層またはガスバリア層に隣接する層を光取り出し機能を兼ねる構成とすることで、機
能向上と同時に低コスト化を達成した有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板
および有機エレクトロルミネッセンスデバイスを提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明の上記目的は、下記構成により達成された。
【００１１】
　１．樹脂フィルム上に少なくとも一つのガスバリア層を有する有機エレクトロルミネッ
センス用樹脂フィルム基板において、該ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は
、屈折率が１．４５以上、２．１０以下の高屈折率層であり、該高屈折率層に隣接した層
が、光を回折もしくは拡散させる層であることを特徴とする有機エレクトロルミネッセン
ス用樹脂フィルム基板。
　２．樹脂フィルム上に少なくとも一つのガスバリア層を有する有機エレクトロルミネッ
センス用樹脂フィルム基板において、該ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層が
、光を回折もしくは拡散させる層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
用樹脂フィルム基板。
【００１２】
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　３．樹脂フィルム上に少なくとも一つのガスバリア層を有する有機エレクトロルミネッ
センス用樹脂フィルム基板において、該ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は
、屈折率が１．４５以上、２．１０以下の高屈折率層であり、該高屈折率層と隣接した層
との間に、光を回折もしくは拡散させる凹凸構造が設けられたことを特徴とする有機エレ
クトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板。
【００１３】
　４．前記ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈折率が１．５０以下、１
．０３以上の低屈折率層であり、かつ厚みが０．３μｍ以上であることを特徴とする前記
２に記載の有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板。
【００１４】
　５．前記ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層に隣接した層が、屈折率が１．
５０以下、１．０３以上の低屈折率層であることを特徴とする前記１または３に記載の有
機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板。
【００１５】
　６．前記ガスバリア層のＪＩＳ  Ｋ７１２９  Ｂ法に従って測定した水蒸気透過度が０
．１ｇ／ｍ2／ｄａｙ以下であ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用樹脂フィルム基板。
【００１６】
　７．前記ガスバリア層が、金属酸化物、金属窒化物、金属硫化物、金属炭化物から選択
されるセラミック膜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用樹脂フィルム基板。
【００１７】
　８．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用樹脂フィルム
基板の上に、透明電極、有機エレクトロルミネッセンス層及び金属電極を、この順で積層
して形成されることを特徴とする有機エレクトロルミネッセンスデバイス。
【発明の効果】
【００１８】
　本発明により、高いガスバリア性を有するガスバリア層を備えると共に光取り出し機能
が向上した低コストの有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板と、該有機エレ
クトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板を用いた有機エレクトロルミネッセンスデバイ
スを提供することができた。
【図面の簡単な説明】
【００１９】
【図１】ガスバリア層と応力緩和層とを組み合わせ、積層構成とした有機エレクトロルミ
ネッセンス用樹脂フィルム基板の断面構成の一例を示す図である。
【図２】回折格子として作用する凹凸構造の例を示す図である。
【図３】ガスバリア層上の応力緩和層表面に光の回折構造を設けた有機エレクトロルミネ
ッセンス用樹脂フィルム基板の一例を示す断面構成図である。
【図４】ガスバリア層上の応力緩和層表面を、光を拡散する拡散構造とした有機エレクト
ロルミネッセンス用樹脂フィルム基板の一例を示す断面構成図である。
【図５】応力緩和層を兼ねた拡散層を最表面に設けた、有機エレクトロルミネッセンス用
樹脂フィルム基板の一例を示す断面構成図である。
【図６】回折構造の上、最表面に屈折率の高い材料で形成したガスバリア層を有する有機
エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板の一例を示す断面構成図である。
【図７】光の拡散層を、応力緩和層を兼ね最表面のガスバリア層の直下に設けた有機エレ
クトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板の一例を示す断面構成図である。
【図８】本発明の有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板上に有機エレクトロ
ルミネッセンス素子を形成し封止した有機エレクトロルミネッセンスデバイスの断面構造
の例を模式的に示す図である。
【発明を実施するための形態】
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【００２０】
　以下、本発明を実施するための最良の形態について詳細に説明する。
【００２１】
　本発明の有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板は、プラスチックフィルム
（樹脂フィルム）を基板としており、従来のガラス等の基板に比べ、軽量で、可撓性を有
し、フレキシブルであるため好ましい。しかしながら、樹脂フィルムは、ガラス等に比較
すると、水蒸気、酸素等に対するガスバリア性が劣るため、ガラスに匹敵するガスバリア
性を備えたガラスに代わる樹脂フィルム基板の開発が行われている。本発明の有機ＥＬ用
樹脂フィルム基板では、ガスバリア性に優れると共に、やはり有機ＥＬ素子の大きな課題
である光取り出し効率の向上を同時に果たすべく、なされたものである。
【００２２】
　本発明は、ガスバリア性層および光を回折もしくは拡散する構造の両者を導入し、ガス
バリア性と光取り出し効率の向上を同時に達成した有機ＥＬ用樹脂フィルム基板に関する
ものである。
【００２３】
　本発明において、ガスバリア層とは、水蒸気透過係数が１×１０-6ｇ・ｍ／ｍ2／ｄａ
ｙ～１×１０-1ｇ・ｍ／ｍ2／ｄａｙ、酸素透過係数が１×１０-4ｍｌ・ｍ／ｍ2／ｄａｙ
～１×１０-1ｍｌ・ｍ／ｍ2／ｄａｙ程度の材料からなる層であり、これにより、該ガス
バリア層を形成することにより作製された樹脂フィルム基板において、ＪＩＳ Ｋ７１２
９ Ｂ法に従って測定した水蒸気透過率が、０．１ｇ／ｍ2／ｄａｙ以下、好ましくは０．
０１ｇ／ｍ2／ｄａｙ以下であり、酸素透過率が０．１ｍｌ／ｍ2／ｄａｙ以下、好ましく
は０．０１ｍｌ／ｍ2／ｄａｙ以下であるガスバリア性に優れたガスバリアフィルムが得
られる。
【００２４】
　本発明に係るガスバリア層は、酸素及び水蒸気の透過を阻止する膜であれば、その組成
等は特に限定されるものではないが、本発明に係るガスバリア層（膜）を構成する材料と
しては、金属酸化物、金属窒化物、金属硫化物、金属炭化物等のセラミック膜であること
が好ましく、具体的には、無機酸化物であることが更に好ましく、酸化珪素、酸化アルミ
ニウム、窒化珪素、酸窒化珪素、酸窒化アルミニウム、酸化マグネシウム、酸化亜鉛、酸
化インジウム、酸化スズ等を挙げることができ、特に酸化珪素、窒化珪素、酸窒化珪素、
酸化アルミニウム、酸窒化アルミニウム等のセラミック膜が好ましい。
【００２５】
　本発明において、セラミック膜の製造方法としては、特に限定されるものではなく、例
えば、金属化合物原料として珪素、チタン等のアルコキシド等を用いて、ゾルゲル法等、
湿式法を用いて形成されたものであってもよいが、また、スパッタリング法、イオンアシ
スト法、あるいは後述するプラズマＣＶＤ法や大気圧または大気圧近傍の圧力下でのプラ
ズマＣＶＤ法等を適用して形成されたものでもよい。
【００２６】
　スプレー法やスピンコ－ト法を用いるゾルゲル法等、湿式法は、分子レベル（ｎｍレベ
ル）の平滑性を得ることが難しく、また溶剤を使用するため、基材が有機材料である場合
など、使用可能な基材または溶剤が限定される、という欠点があり、後述するプラズマＣ
ＶＤ法や大気圧または大気圧近傍の圧力下でのプラズマＣＶＤ法を用いる方法が好ましい
。その中でも、特に、大気圧プラズマＣＶＤによる方法は、減圧チャンバー等が不要で、
高速製膜ができ、生産性の高い製膜方法であり好ましい。
【００２７】
　ガスバリア層として作用するためには、セラミック膜の厚みは５～２０００ｎｍの範囲
であることが好ましい。厚みが５ｎｍ未満であると膜欠陥が多く、充分な防湿効果が得ら
れない。厚みが２０００ｎｍを超えた場合、理論的には防湿効果は高いが、余り大きいと
、内部応力が大きく割れやすくなり、所望の防湿効果が得られないと共に、樹脂フィルム
基板にフレキシビリティを保持させることが困難となり、成膜後の折り曲げや引っ張り等
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の外的要因により、ガスバリア層に亀裂が生じる等のおそれがある。
【００２８】
　大気圧プラズマＣＶＤによる膜形成方法の詳細は、例えば、特開２００４－５２０２８
号、特開２００４－１９８９０２号等に記載されており、原料化合物として有機金属化合
物を用いるが、原料化合物は常温常圧下で気体、液体、固体のいずれの状態であっても構
わない。気体の場合にはそのまま放電空間に導入できるが、液体、固体の場合は、一度加
熱、バブリング、減圧、超音波照射等の手段により気化させてから使用する。その様な状
況から、有機金属化合物としては、例えば、沸点が２００℃以下の金属アルコキシドが好
適である。
【００２９】
　このような金属アルコキシドとして、ケイ素化合物としては、例えば、シラン、テトラ
メトキシシラン、テトラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）、テトラｎ－プロポキシシラン等が
、チタン化合物としては、例えば、チタンメトキシド、チタンエトキシド、チタンイソプ
ロポキシド、チタンテトライソポロポキシド等が、ジルコニウム化合物としては、例えば
、ジルコニウムｎ－プロポキシド等が、アルミニウム化合物としては、例えば、アルミニ
ウムエトキシド、アルミニウムトリイソプロポキシド、アルミニウムイソプロポキシド等
が、また、その他に、アンチモンエトキシド、ヒ素トリエトキシド、亜鉛アセチルアセト
ナート、ジエチル亜鉛等が挙げられる。
【００３０】
　また、これらの有機金属化合物を含む原料ガスと共に、これらを分解して無機化合物を
得るため、分解ガスを併用し、反応性ガスを構成する。この分解ガスとしては、水素ガス
、水蒸気などが挙げられる。
【００３１】
　プラズマＣＶＤ法においては、これらの反応性ガスに対して、主にプラズマ状態になり
やすい放電ガスを混合する。放電ガスとしては、窒素ガス、周期表の第１８属原子、具体
的には、ヘリウム、ネオン、アルゴン等が用いられる。特に、窒素がコストも安く好まし
い。
【００３２】
　上記放電ガスと反応性ガスを混合し、混合ガスとしてプラズマ放電発生装置（プラズマ
発生装置）に供給することで膜形成を行う。放電ガスと反応性ガスの割合は、目的とする
膜の性質によって異なるが、混合ガス全体に対し、放電ガスの割合を５０％以上として反
応性ガスを供給する。
【００３３】
　例えば、沸点が２００℃以下の金属アルコキシド、珪素アルコキシド（テトラアルコキ
シシラン（ＴＥＯＳ））を原料化合物として用い、分解ガスに酸素を用い、放電ガスとし
て希ガス、或いは窒素等の不活性ガスを用いて、プラズマ放電させれば、本発明に係るガ
スバリア性膜として好ましい酸化珪素膜を生成することができる。
【００３４】
　また、本発明においては、上記ガスバリア層は透明であることが好ましい。これにより
有機ＥＬ素子の透明基板等の用途（即ち、光取りだし側の基板）にも使用することが可能
となるからである。ガスバリアフィルムの光透過率としては、例えば、測定波長を５５０
ｎｍとしたときの透過率が８０％以上のものが好ましく、９０％以上が更に好ましい。
【００３５】
　セラミック膜は緻密で、所定の硬度を有しているため、所望のガスバリア性能を達成す
るには、ガスバリア層の厚みを前記の範囲とし、いわゆる応力緩和層と組み合わせ、複数
の層から構成した積層構成とすることが好ましい。図１は、このガスバリア層と応力緩和
層から構成される積層構造の断面構成を示す図である。例えば、酸化珪素等の緻密な硬い
セラミック膜からなるガスバリア層３と、応力緩和層４として、より柔軟性を有し応力を
緩和できる、例えば、アクリル系樹脂等を用いたポリマー層を用いる。図１には、樹脂フ
ィルム基材１上に２つのガスバリア層３の間に、応力緩和層４が設けられた積層構成を示
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している。応力緩和層は、ガスバリア層よりも柔軟性を有する層であればよく、例えば、
酸化珪素でも、膜組成を変化（例えば膜中の炭素濃度等）させ、より柔軟な膜を形成すれ
ばよい。
【００３６】
　この様な応力緩和層に用いる樹脂材料としては、アクリル系、メタクリル系樹脂材料、
エチレン、ポリプロピレン、ブテン等の単独重合体または共重合体または共重合体等のポ
リオレフィン（ＰＯ）樹脂、また、ポリエチレンテレフタレート等の樹脂材料が好ましく
、ガスバリア層を保持することができる有機材料で形成された膜であれば特に限定される
ものではない。
【００３７】
　また、応力緩和層の厚みは、概ね５～２０００ｎｍの範囲内であり、必要とされる折り
曲げ強度や柔軟性、あるいはガスバリア性に応じて、本発明に係るガスバリア層と共に選
択される。
【００３８】
　本発明の有機ＥＬ用樹脂フィルム基材において用いられる樹脂フィルム基材としては、
上述したバリア性を有するガスバリア層を保持することができる有機材料からなるフィル
ム基材であれば、特に限定されるものではない。
【００３９】
　具体的には、ポリオレフィン（ＰＯ）樹脂、環状ポリオレフィン等の非晶質ポリオレフ
ィン樹脂（ＡＰＯ）、ポリエチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエチレン２，６－ナ
フタレート（ＰＥＮ）等のポリエステル系樹脂、ポリイミド（ＰＩ）樹脂、ポリエーテル
イミド（ＰＥＩ）樹脂、ポリサルホン（ＰＳ）樹脂、ポリエーテルサルホン（ＰＥＳ）樹
脂、ポリエーテルエーテルケトン（ＰＥＥＫ）樹脂、ポリカーボネート（ＰＣ）樹脂、等
を用いることができる。また、これらの樹脂の１または２種以上をラミネート、コーティ
ング等の手段によって積層させたものを樹脂フィルム基材として用いることも可能である
。
【００４０】
　本発明に係る樹脂フィルム基材においては、ガスバリア膜との接着性を向上させるため
、コロナ処理などの表面処理を行ってもよいし、接着層、アンカーコート剤層を形成して
もよい。
【００４１】
　また、本発明に係る樹脂フィルム基材は、フィルム形状である場合、膜厚としては１０
～１０００μｍが好ましく、より好ましくは５０～５００μｍである。
【００４２】
　次に、有機ＥＬ素子からの光取りだし効率を向上させ、光を回折もしくは拡散させる凹
凸構造について説明する。
【００４３】
　本発明に係る光を回折もしくは拡散させる凹凸構造は、基板中あるいは基板上の全反射
する面に設けられる。例えば、基板最表面にこれらの光を回折もしくは拡散させる凹凸構
造を設けることにより、該表面上に、例えば、透明電極（陽極）、発光層を含む有機ＥＬ
素子各層、陰極等が形成され有機ＥＬ素子を作製した場合、発光層から放射される光のう
ち、通常は界面で全反射され取り出されない光の一部が取り出されるようになり、発光効
率が向上する。
【００４４】
　本発明において、光を回折させる凹凸構造とは、具体的には、全反射が発生する界面に
設けられ、一定のピッチ（周期）を有する凹凸状の構造からなるものである。
【００４５】
　可視光の取り出し効率を向上させるためには、可視光の媒質中での光の波長４００ｎｍ
～７５０ｎｍの範囲の光を回折させるための回折格子であることが必要である。回折格子
への光の入射角と出射角、回折格子間隔（前記凹凸配列の周期）、光の波長、媒体の屈折
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率、回折次数等の間には一定の関係があり、前記可視光およびその近傍の波長領域の光を
回折させるため、本発明においては、前記凹凸配列のピッチ（周期）は、取り出し効率が
向上する波長に対応して、１５０ｎｍ～３０００ｎｍの範囲にある一定値をもつ必要があ
る。
【００４６】
　回折格子として作用する凹凸状の構造は、例えば、特開１１－２８３７５１号、特開２
００３－１１５３７７号等に記載されている。ストライプ状の回折格子は、ストライプに
平行な方向に対しては回折効果がないため、２次元的にどの方向からも均一に回折格子と
しての作用するものが好ましい。基板表面あるいは表示面の法線方向からみた断面形状が
、所定の形状を有する凹部、凸部が規則的に所定の間隔で平面上に形成されているものが
好ましい。
【００４７】
　この凹凸形状は、例えば、凹部を構成する孔の形状としては、円形でも、三角形でも、
四角形でも、また多角形でもよい。その孔の内径は（同面積の円を想定して）７５ｎｍ～
１５００ｎｍの範囲が好ましい。また、凹部（窪み）の平面方向からみた断面形状として
は、半球状、矩形、あるいはピラミッド形状のものでもよい。この凹部の深さは、５０ｎ
ｍ～１６００ｎｍ、更には５０ｎｍ～１２００ｎｍの範囲にあることが好ましい。凹部の
深さがこれより小さい場合には、回折或いは散乱を起こす効果が小さく、また大きすぎる
と表示素子としての平面性が損なわれ好ましくない。また、回折格子とするために、これ
らの凹部の配列は、正方形のラチス状（正方格子状）、ハニカムラチス状など２次元的に
規則的に配列が繰り返されることが好ましい。
【００４８】
　また、突起である場合（凸型）、突起の形状は前記と同様であり、例えば、凸部が柱状
突起である場合、表面の法線方向からみた形態は円形、三角形、四角形、多角形のいずれ
であってもよい。突起の高さ、またそのピッチ（周期）は、上述の孔を形成した場合と同
様である。これらの凹凸は、全く逆に、凸部が前記の値を有するように形成されてよい。
【００４９】
　この様にして形成される回折格子として作用する凹凸構造の一例を図２に示す。凹部が
円形と方形の凹部（孔）を基材表面に形成した例を示している。
【００５０】
　この様な凹凸を、例えば、基板表面に形成することで、該基板に透明電極を形成して、
有機ＥＬ素子各層を順次形成し、対電極を形成し、有機ＥＬ素子を形成して、基板側から
発光を取り出す。これにより、凹凸構造のピッチ（周期）に対応した波長の光の取りだし
効率が向上する。
【００５１】
　これらの回折格子を樹脂材料膜上に形成しようとする場合には、インプリント手法等が
あり、例えば、ポリマー膜としてポリメチルメタクリレート（以下、ＰＭＭＡと略記する
）等の熱可塑性樹脂を成膜した後、凹凸が設けられた金型で加熱、加圧することで、金型
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。また、紫外線硬化樹脂を
塗布した後、凹凸が設けられた金型を密着させて紫外線を照射し、光重合により硬化して
金型の凹凸を転写する手法を用いることができる。
【００５２】
　また、ガスバリア層である酸化珪素等の金属酸化物をエッチングして形成する場合には
、反応性イオンエッチング等を用いることができる。
【００５３】
　また、ガスバリア層である酸化珪素等の金属酸化物の膜については、ゾルゲル手法を用
いてゲル状の膜を作成した後、ゲル状膜に凹凸が設けられた金型を押し当てたまま加熱す
ることで、凹凸形状を形成することができる。
【００５４】
　本発明に係る光を拡散させる凹凸構造とは、光の回折や屈折、反射により光を拡散させ
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る構造であり、例えば、平均ピッチ（周期）が０．３μｍ～２０μｍの範囲にあり、平均
高さが該ピッチの１／５～１／３程度である１００ｎｍ～７０００ｎｍの範囲にあるよう
な波形形状等がある。全反射、また陰極である金属電極による反射によって発光層内部を
伝播する光を拡散して取り出す光量が、直接外部に出射される光量に比べ充分な量とする
には、凹凸は少なくとも１００ｎｍ以上の高さであることが好ましく、また、波形形状の
ピッチ（周期）は長すぎると散乱現象が生じる前に発光層で光が吸収される。また、平均
高さが余り大きくなると、発光層の成膜が困難になるので望ましくない。
【００５５】
　このような拡散構造を樹脂材料膜上に形成しようとする場合には、インプリント手法等
があり、例えば、ポリマー膜としてＰＭＭＡ等の熱可塑性樹脂を成膜した後、波形形状が
設けられた金型で加熱、加圧することで、金型の波形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。また紫外線硬化樹脂を塗布した後に、波形形状が設けられた金型を
密着させて紫外線を照射し、光重合により硬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。
【００５６】
　また、ガスバリア層である酸化珪素等の金属酸化物をエッチングして形成する場合には
、反応性イオンエッチング等を用いることができる。また、ガスバリア層である酸化珪素
等の金属酸化物の膜については、ゾルゲル手法を用いてゲル状の膜を作成した後、ゲル状
膜に波形形状が設けられた金型を押し当てたまま加熱することで、波形形状を形成するこ
とができる。
【００５７】
　次に、本発明において、光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）とする場合について
説明する。
【００５８】
　光を回折もしくは拡散させる層とは、光取り出し効率向上の別の構造であり、例えば、
基板の最表面の層、即ち有機ＥＬ素子と接する層に、これを形成する場合、層を形成する
例えば樹脂材料（バインダー）との屈折率差がある程度あり、少なくとも屈折率差で０．
０３以上、好ましくは０．１以上である球形粒子を含有する層とする。
【００５９】
　これは層媒体と粒子との屈折率の違いにより光を拡散させる層であり、含有される粒子
の粒子径は光の波長よりも大きく（平均粒子径３００ｎｍ～３０μｍ）、透明な粒子が好
ましい。平均粒子径が３０μｍ以下であれば光の拡散性が均一となる。
【００６０】
　従って、この様な粒子としては、ガラスやシリカ、チタニア等の無機材料、アクリル系
樹脂、ポリエステル系樹脂、エポキシ系樹脂等の有機材料が挙げられる。
【００６１】
　これらの粒子は、層を形成する媒体、例えば樹脂材料に対する体積比で、１０～９０％
であることが好ましい。これらの範囲を超えると充分な光拡散機能を付与することができ
ない。また、これらの層の厚さは３００ｎｍ～５０μｍの範囲が好ましい。
【００６２】
　従って、これらの層を形成するには、層媒体が例えば樹脂材料の場合、媒体となる樹脂
材料（ポリマー）溶液（溶媒としては、粒子の溶解しないものを用いる）に前記の粒子を
分散し、塗布基材上に塗布することで形成する。
【００６３】
　これらの粒子は、実際には、多分散粒子であること、規則的に配置するのは難しいこと
から、局部的には、回折効果を有するものの、多くは拡散により光の方向を変化させ光取
りだしを向上させる層である。
【００６４】
　また、後述の実施態様におけるように、この層の媒体は、低屈折率であることが好まし
い。例えば、フッ素系樹脂を媒体として用いることが好ましい。
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【００６５】
　フッ素樹脂としては硬化性のフッ素樹脂が好ましく、パーフルオロアルキル基含有シラ
ン化合物（例えば（ヘプタデカフルオロ－１，１，２，２－テトラデシル）トリエトキシ
シラン）等の他、含フッ素モノマーと架橋性基付与のためのモノマーを構成単位とする含
フッ素共重合体が挙げられる。
【００６６】
　含フッ素モノマー単位の具体例としては、例えば、フルオロオレフィン類（例えば、フ
ルオロエチレン、ビニリデンフルオライド、テトラフルオロエチレン、ヘキサフルオロエ
チレン、ヘキサフルオロプロピレン、パーフルオロ－２，２－ジメチル－１，３－ジオキ
ソール等）、（メタ）アクリル酸の部分または完全フッ素化アルキルエステル誘導体類（
例えば、ビスコート６ＦＭ（商品名、大阪有機化学製）やＭ－２０２０（商品名、ダイキ
ン製）等）、完全または部分フッ素化ビニルエーテル類等であり、これらのなかでも低屈
折率、モノマーの扱いやすさの観点で特にヘキサフルオロプロピレンが好ましい。
【００６７】
　架橋性基付与のためのモノマーとしてはグリシジルメタクリレートのように分子内にあ
らかじめ架橋性官能基を有する（メタ）アクリレートモノマーの他、カルボキシル基やヒ
ドロキシル基、アミノ基、スルホン酸基等を有する（メタ）アクリレートモノマー（例え
ば、（メタ）アクリル酸、メチロール（メタ）アクリレート、ヒドロキシアルキル（メタ
）アクリレート、アリルアクリレート等）が挙げられる。後者は共重合の後、架橋構造を
導入でき好ましい。
【００６８】
　また、上記含フッ素モノマーを構成単位とするポリマーだけでなく、オレフィン類、ア
クリル酸エステル類等、フッ素原子を含有しないモノマーとの共重合体を用いてもよい。
【００６９】
　これら硬化性のフッ素樹脂を用いて、熱硬化あるいは光（好ましくは紫外線、電子ビー
ム等）の照射により架橋する。
【００７０】
　例えば、熱架橋性フッ素樹脂としては、ＪＳＲ（株）製、商品名ＪＮ－７２２８等があ
る。
【００７１】
　また、低屈折率とするには、中空微粒子を媒体と混合し、平均として、媒体の屈折率を
低下させる方法がある。
【００７２】
　これらの中空微粒子とは、粒子壁を有しその内部が空洞であるような粒子をいい、例え
ば、前述の微粒子内部にミクロボイドを有するＳｉＯ2粒子を更に有機珪素化合物（テト
ラエトキシシラン等のアルコキシシラン類）で表面を被覆しその細孔入り口を閉塞して形
成された粒子である。或いは前記粒子壁内部の空洞が溶媒または気体で満たされていても
よく、例えば、空気の場合は中空微粒子の屈折率は、通常のシリカ（屈折率＝１．４６）
と比較して著しく低くすることができる（屈折率＝１．４４～１．２５）。上記無機微粒
子内にミクロボイドを有する粒子を中空にする調製方法は、特開２００１－１６７６３７
号公報、２００１－２３３６１１号公報に記載されている方法に準じればよく、また本発
明では市販の中空ＳｉＯ2微粒子を用いることができる。市販の粒子の具体例としては、
触媒化成工業社製Ｐ－４等が挙げられる。
【００７３】
　本発明は、樹脂フィルム基材上に、前記バリア層、および前記光を回折もしくは拡散さ
せる凹凸構造、或いは光を回折もしくは拡散する層とを積層、或いは組み合わせ、ガスバ
リア性が高く、かつ有機ＥＬ素子を形成したときに、発光層からの光取り出し効率が高い
有機ＥＬ用樹脂フィルム基板を得るものである。光取りだし側の基板としてこれら樹脂フ
ィルム基板を用い、この上に、例えば、陽極となる透明電極、有機ＥＬ素子各層（後述す
る）、更に陰極である金属電極と順に積層し、外気、特に水蒸気や酸素等による有機ＥＬ
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素子の劣化原因となるガスから封止された本発明の有機ＥＬデバイスが得られる。有機Ｅ
Ｌ素子を形成後、陰極上に更にもう一つのガスバリア性フィルムを重ねて、少なくとも周
囲を密着、封止すれば、より一層、外気特に水蒸気や酸素等による有機ＥＬ素子の劣化原
因となるガスから有機ＥＬ素子を隔離、保護することができる。
【００７４】
　この様なガスバリア層を有する本発明の有機ＥＬ用樹脂フィルム基板について、幾つか
の実施の態様を以下に説明する。
【００７５】
　図３に本発明の実施態様の１つを示す。図３は、フィルム基板１上に応力緩和層４、ガ
スバリア層３、更に応力緩和層４を積層した構成であり、ガスバリア層上の応力緩和層表
面、即ち、樹脂フィルム基板最表面に回折構造を設けたものである。
【００７６】
　ガスバリア層の最表面に光を回折する凹凸構造を設け、その上にＩＴＯ／有機ＥＬ層／
電極を構成することで、基板、ガスバリア層，ＩＴＯ、有機ＥＬ層のいずれかの界面で全
反射して、外部に取り出せなかった光を回折することで外部に取り出すことができる。
【００７７】
　フィルム基板としては、前記の樹脂フィルム中、例えば、ＰＥＳ（ポリエーテルスルホ
ン）フィルム（厚み２００μｍ）を用い、この上に先ず、応力緩和層ないし接着層として
、ＰＭＭＡ膜を形成する。ＰＭＭＡ膜は、ＷＯ００／３６６６５号パンフレットに記載さ
れた方法に従って真空蒸着装置内に導入ノズルからポリメチルメタクリレートオリゴマー
を導入し、ＰＥＳフィルム基板上に蒸着し、ＰＭＭＡ蒸着フィルムを真空蒸着装置から取
り出した後、乾燥窒素気流下、紫外線を照射、重合させて、ＰＭＭＡの重合膜を形成する
（膜厚は、例えば、２００ｎｍ）。
【００７８】
　この上に、ガスバリア層として、テトラエトキシシランを主体とする薄膜形成ガスと、
放電ガスとしては窒素を用いて、大気圧プラズマＣＶＤ法により酸化珪素の膜を形成する
（例えば膜厚２００ｎｍ）。
【００７９】
　次いで、表面に光を回折する構造である凹凸が正方格子状に配列された応力緩和層の役
割も有する樹脂層を形成する。樹脂層として、前記の方法で４００ｎｍの厚みでＰＭＭＡ
膜を形成し、表面にインプリント成型を行って凹凸構造を形成する。
【００８０】
　即ち、予め形成した型付けのためのエンボスを有するステンレスロールに加熱、押圧す
ることで、インプリント成型を行う。凹凸は、例えば、直径１５０ｎｍ、深さ、１２０ｎ
ｍで正方格子状にピッチ３００ｎｍで形成する。光の回折作用により５３０～５８０ｎｍ
のいわゆる緑領域の光取り出し効率が高まる。
【００８１】
　また、ＵＶ硬化性樹脂を型押しすることでも形成できる。
【００８２】
　また、表面を、光を拡散する拡散構造とした例を図４に示す。図４において、１は基板
フィルム、３がガスバリア層、４が応力緩和層である。拡散構造とするには、表面に形成
したＰＭＭＡ膜を、数μｍの厚みで形成しておき、例えば、平均ピッチ（ピッチＬ）が３
μｍ平均高さ（高さＨ）が５００ｎｍとなるようにランダムな波形形状を有するようにイ
ンプリント手法で成型する。
【００８３】
　また、最上層に応力緩和層を形成せず、直接ガスバリア層表面に光の回折もしくは拡散
させる表面を形成することもできる（図示していない）。規則的な回折構造を形成する場
合、ガスバリア層（例えば酸化珪素の場合）表面はフォトレジスト、例えば、商品名マイ
クロポジット１４００－２７（シプレイ社）等を用い、反応性イオンエッチング（ＲＩＥ
）、即ちＣＦ4とＨ2の混合ガスを反応ガスとして反応性イオンエッチングすることにより
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パターニング加工する。
【００８４】
　また、特に、レジストを用いずに、条件を選んで、反応性イオンエッチング（ＲＩＥ）
することで、前記の大きな周期での拡散面を有する拡散構造も表面に作製できる。
【００８５】
　また、ゾルゲル手法を用いてゲル状の膜を形成した後、金型に押し当て加熱して形成し
てもよい。
【００８６】
　この回折構造、或いは拡散構造を有する面上に陽極である透明電極、有機ＥＬ素子各層
、陰極を形成することで、本発明の有機ＥＬデバイスが得られる。
【００８７】
　次に、本発明の第２の実施態様を図５に示す。
【００８８】
　これは、応力緩和層を兼ねた前記光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）を最表面に
設けた、ガスバリア層を有する樹脂フィルム基板の一例である。
【００８９】
　実施態様１と同じく、樹脂フィルム基板１として、ＰＥＳ（厚み２００μｍ）上に、前
記応力緩和層４を接着層を兼ねて設ける。即ち、真空蒸着装置を用いて、ポリメチルメタ
クリレートオリゴマーを導入蒸着し、同様に紫外線を照射し、重合させＰＭＭＡの重合膜
を形成した（厚み２００μｍ）。次いで、この上にガスバリア層３として、同じく酸化珪
素膜をプラズマＣＶＤ法により２００μｍ厚で形成し、更にこれを繰り返し、酸化珪素膜
の上に同じく応力緩和層４であるＰＭＭＡ層（２００ｎｍ）を、更に、ガスバリア層（酸
化珪素層）３を例えば、２００ｎｍ厚で設ける。
【００９０】
　この実施態様においては、酸化珪素層上に最表面層として、更に応力緩和層を兼ねた拡
散層（光を回折もしくは拡散させる層）５を設けている。この拡散層を光を回折もしくは
拡散させる層とすることで、その上にＩＴＯ／有機ＥＬ層／電極を構成して有機ＥＬ素子
を形成すると、基板、ガスバリア層、ＩＴＯ、有機ＥＬ層のいずれかの界面で全反射して
外部に取り出せなかった光を回折、拡散することで外部に取り出すことができるようにな
る。
【００９１】
　最表層の光を回折もしくは拡散させる層としては、透明な、例えばＴｉＯ2等の光を拡
散させる微粒子を分散させた層であり、媒体としてはフッ素系樹脂、例えば、熱架橋性フ
ッ素樹脂（６％メチルエチルケトン溶液；商品名ＪＮ－７２２８、ＪＳＲ（株）製）を用
い、この中に、合成酸化チタン粒子（平均粒子径２．１μｍ、屈折率２．５）を固形分濃
度で１０％含有させて塗布した後、１２０℃で乾燥、紫外線照射、更に１２０℃で熱硬化
させ光を回折もしくは拡散させる層を形成する（厚み８００ｎｍ～５μｍ）。
【００９２】
　次に、本発明の第３の実施態様について説明する。
【００９３】
　前記第１，第２の実施態様（図３、４、５）において、最表面に設けた光を回折する凹
凸構造を有する層、また最表面の光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）は、なるべく
低屈折率の層とすること、また更に波長よりも（充分）厚い（０．３μｍ以上、好ましく
は１ミクロン以上）層とすることが好ましい態様である。これにより基板内部で全反射す
ることになる光の一部を外部に取り出すことが可能となり、光取りだし効率が、より向上
した基板が得られる。
【００９４】
　即ち、基板との界面で全反射される光は、表面の該低屈折率層の臨界角で決まる量に低
減される。従って、屈折率としては低い方が好ましく、屈折率１．５０以下であることが
好ましい。低いほど好ましいが、低屈折率材料といっても限界があることから、前記、フ
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ッ素系樹脂を用いる、また、例えば中空シリカ微粒子等空隙を有する粒子と併用すること
により層の屈折率を低下させることができる。
【００９５】
　この第３の実施態様においては、例えば、前記第２の実施態様における光を回折もしく
は拡散させる層を構成する媒体である前記フッ素系樹脂中に、中空シリカ微粒子（触媒化
成工業社製 Ｐ－４）を添加し、この層を構成する。これら中空微粒子を固形分でフッ素
系樹脂と同量程混合することでて屈折率１．３７程度の媒体となる。
【００９６】
　また、酸化珪素等からなるガスバリア層は、比較的密度が高く屈折率の高い層であるた
め、応力緩和等の機能を有する応力緩和層を積層して作製される多層膜の場合には、有機
ＥＬ素子を形成したとき、透明電極（ＩＴＯ）に接することとなる基板最表面の層を屈折
率が高いガスバリア機能層とすることで、導波モード（ＩＴＯと有機ＥＬ層に閉じ込めら
れる光）の一部をガスバリア層に取り出すことが可能となり、また、これにより光取りだ
しの為の回折や散乱をする機能を、比較的回折や拡散の機能を設けやすい隣接した応力緩
和層に設けることが可能になる。そうすると、回折や拡散の機能を最表面ではない下の層
に設けることで、最表面の平滑性を高めることが容易となり、発光層を製膜しやすくなる
。
【００９７】
　次に、上記のような効果が期待できる図６で示される第４の実施態様について説明する
。図６は、樹脂フィルム基材１上に、応力緩和層４、ガスバリア層（それぞれ２００ｎｍ
厚）と設けられた後に、更に応力緩和層４を設け、この表面に回折構造を設けている。更
にその上に、ガスバリア層３を設け、最表面に形成されたガスバリア層３を屈折率１．４
５以上、２．１０以下という、屈折率の高い材料で形成することで、導波モード（ＩＴＯ
と有機ＥＬ層に閉じ込められる光）の光の一部を高屈折率層に取り出し易くする。また、
そのすぐ下に隣接する応力緩和層との界面に光を回折もしくは拡散させるような凹凸を設
けることで、高屈折率の層に取り出された光を外部に効率的に取り出す、基板やガスバリ
ア層の界面で全反射する光を効率的に取り出す、等の効果が期待できる。
【００９８】
　回折構造を形成するために、前記の通りに、ＰＭＭＡからなる応力緩和層上に、例えば
、ピッチ（周期）３００ｎｍ、直径１５０ｎｍ、深さ１２０ｎｍの孔を正方格子状に配列
した表面を前記の方法で形成する。
【００９９】
　第４の実施態様において、最表面であるガスバリア層として、プラズマＣＶＤ法により
ＳｉＮ（窒化珪素）を、例えば、２００ｎｍ厚でその上に形成する。形成後、表面をＭＩ
ＰＯＸ製、研磨テープ（１５０００番）で削り表面突起等を除去し、平滑な膜とする。
【０１００】
　このような基板は、表面にガスバリア層として１．８という高い屈折率を有する窒化珪
素層を有しており、好ましい。
【０１０１】
　ここにおいて、基板、応力緩和層、ガスバリア層は、前記図１または２におけるものと
同様である。また回折構造、拡散構造についても同様に形成される。
【０１０２】
　また、拡散構造とするためには、前記同様に、上記回折構造に代えて、ＰＭＭＡからな
る応力緩和層上に、例えば、平均ピッチが３μｍ、平均高さが５００ｎｍとなるようなラ
ンダムな波状の平面を形成すればよい。
【０１０３】
　第５の態様としては、図６における光の回折を起こさせる構造を表面に有する応力緩和
層に代えて、光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）に、置き換えた態様である。此処
では、前記の通り、透明のＴｉＯ2等の光を拡散させる微粒子をフッ素系樹脂中に分散さ
せ形成した層を用いるものであり、光の拡散により光の取り出しをはかる。該層の媒体と
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なる例えば樹脂層は、低屈折率であるほど好ましく、フッ素系樹脂や、内部にシリカ等の
中空粒子を含有するものが好ましい。
【０１０４】
　また、本発明の第６の態様としては、前記実施の態様４，５と同様に、ガスバリア層を
最表面とし、最表面のすぐ下の応力緩和層表面に設けられた回折構造、または、最表面の
すぐ下の応力緩和層を兼ねた光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）を、屈折率のなる
べく低い層とする実施態様である。
【０１０５】
　このうち、光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）を、応力緩和層を兼ね最表面のガ
スバリア層の直下に設けた実施態様を図７に示す。光拡散層を屈折率の充分低い、即ち、
１．５０以下、１．０３以上である材料で構成し、更に波長よりも充分厚い（０．３μｍ
以上、好ましくは１μｍ以上）層とすることで、前記同様、基板の内部で全反射すること
になる光の一部を外部に取り出すことが可能となる（基板の内部で全反射される光は、低
屈折率の層の臨界角で決まる量に低減される）。
【０１０６】
　この態様においては、最表面のガスバリア層３として、前記ＳｉＮ（厚み１００ｎｍ）
からなる層、これにすぐ隣接した直下の応力緩和層４として、前記熱架橋性フッ素樹脂（
６％ＭＥＫ溶液；商品名ＪＮ－７２２８、ＪＳＲ（株）製）中に、合成酸化チタン粒子（
平均粒子径２．１μｍ、屈折率２．５）を固形分濃度で１０％含有させ塗布後、１２０℃
で乾燥、紫外線照射、更に１２０℃で熱硬化させ光を回折もしくは拡散させる層（拡散層
）を形成するものである（厚みは、例えば、８００ｎｍ～数μｍ）。また、フッ素樹脂中
には、中空シリカ微粒子（触媒化成工業社製 Ｐ－４）をフッ素系樹脂と同量混合するこ
とで、屈折率１．３７程度の媒体とするものである。
【０１０７】
　屈折率は低いほど好ましく、フッ素系樹脂に中空粒子を併用し１．２５前後となる。
【０１０８】
　以上のような有機ＥＬ用樹脂フィルム基板を用いることで、ガスバリア性に優れかつ光
取り出し効率が向上した有機ＥＬデバイスが得られる。
【０１０９】
　次いで、これら有機ＥＬ用樹脂フィルム基板と共に本発明の有機ＥＬデバイスを形成す
る有機ＥＬ素子について説明する。
【０１１０】
　本発明に係る有機ＥＬ素子について説明する。
【０１１１】
《有機ＥＬ素子の構成層》
　本発明において、有機ＥＬ素子の層構成の好ましい具体例を以下に示すが、本発明はこ
れらに限定されない。（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
《陽極》
　有機ＥＬ素子における陽極としては、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等の導電性透明材料が挙げられる。また、ＩＤＩＸＯ（Ｉｎ2Ｏ3－
ＺｎＯ）等非晶質で透明導電膜を作製可能な材料を用いてもよい。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、例えば、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する。陽極より発光を取り出す場合には、透過率
を１０％より大きくすることが望ましく、また、陽極としてのシート抵抗は数百Ω／□以
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下が好ましい。さら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。インジウムチンオキシド（ＩＴＯ）、ＳｎＯ2、ＺｎＯ
等の材料は光取りだし側の電極として特に好ましい。
【０１１２】
《陰極》
　一方、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、アルミニウム、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、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、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、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。これら電極物質を蒸着やスパッタリング等の方法で、薄膜を形
成させる。また、陰極としてのシート抵抗は数百Ω／□以下が好ましく、また膜厚は通常
１０ｎｍ～１０００ｎｍ、好ましくは５０ｎｍ～２００ｎｍの範囲で選ばれる。なお、発
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。
【０１１３】
　次に、本発明に係る有機ＥＬ素子の構成層として用いられる、発光層、注入層、正孔輸
送層、電子輸送層等について説明する。
【０１１４】
《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、上記のごとく陽極と発光
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。
【０１１５】
　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。
【０１１６】
　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。
【０１１７】
　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
。
【０１１８】
　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～１００ｎｍの範囲が好ましい。
【０１１９】
　阻止層は、上記のごとく、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
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ものである。例えば特開平１１－２０４２５８号、同１１－２０４３５９号、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。
【０１２０】
　前記のように、正孔阻止層とは広い意味では電子輸送層であり、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。
【０１２１】
　一方、電子阻止層とは、広い意味では正孔輸送層であり、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。
【０１２２】
　正孔輸送層とは、正孔を輸送する機能を有する材料からなり、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。
【０１２３】
　この注入層は、上記材料を、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、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
。注入層の膜厚については特に制限はないが、通常は５～５０００ｎｍ程度である。この
注入層は、上記材料の一種または二種以上からなる一層構造であってもよい。
【０１２４】
　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１０-6Ｐａ～１０-2Ｐａ、蒸着速度０
．０１ｎｍ～５０ｎｍ／秒、基板温度－５０℃～３００℃、膜厚０．１ｎｍ～５μｍの範
囲で適宜選ぶことが望ましい。
【０１２５】
《発光層》
　本発明において、発光層に用いられる発光材料の種類については特に制限はなく、従来
有機ＥＬ素子における発光材料として公知のものを用いることができる。このような発光
材料は主に有機化合物であり、所望の色調により、例えば、Ｍａｃｒｏｍｏｌ．Ｓｙｍｐ
．１２５巻１７頁から２６頁に記載の化合物が挙げられる。
【０１２６】
　発光材料は発光性能の他に、正孔注入機能や電子注入機能を併せ持っていても良く、正
孔注入材料や電子注入材料の殆どが発光材料としても使用できる。
【０１２７】
　発光材料は、ｐ－ポリフェニレンビニレンやポリフルオレンのような高分子材料でも良
く、さらに前記発光材料を高分子鎖に導入した、または前記発光材料を高分子の主鎖とし
た高分子材料を使用しても良い。
【０１２８】
　また、発光層には発光ホスト物質に加えて、ドーパント（ゲスト物質）を併用してもよ
く、有機ＥＬ素子のドーパントとして使用される公知のものの中から任意のものを選択し
て用いることができる。
【０１２９】
（発光ホストと発光ドーパント）
　発光層中の主成分であるホスト化合物に対する発光ドーパントとの混合比は好ましくは
質量で０．１質量％～３０質量％未満の範囲である。
【０１３０】
　発光ドーパントは、大きく分けて、蛍光を発光する蛍光性ドーパントと燐光を発光する
燐光性ドーパントの２種類がある。
【０１３１】
　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
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【０１３２】
　燐光性ドーパントの代表例としては、好ましくは元素の周期表で８属、９属、１０属の
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
合物であり、中でも最も好ましいのはイリジウム化合物である。
【０１３３】
　本発明においては、発光ホストに加えて、発光層の少なくとも１層に、燐光性化合物（
燐光性ドーパント）を用いることが好ましい。
【０１３４】
　燐光性ドーパントの具体例としては、前記の他、以下の特許公報に記載されている化合
物がある。
【０１３５】
　国際公開第００／７０６５５号パンフレット、特開２００２－２８０１７８号公報、特
開２００１－１８１６１６号公報、特開２００２－２８０１７９号公報、特開２００１－
１８１６１７号公報、特開２００２－２８０１８０号公報、特開２００１－２４７８５９
号公報、特開２００２－２９９０６０号公報、特開２００１－３１３１７８号公報、特開
２００２－３０２６７１号公報、特開２００１－３４５１８３号公報、特開２００２－３
２４６７９号公報、国際公開第０２／１５６４５号パンフレット、特開２００２－３３２
２９１号公報、特開２００２－５０４８４号公報、特開２００２－３３２２９２号公報、
特開２００２－８３６８４号公報、特表２００２－５４０５７２号公報、特開２００２－
１１７９７８号公報、特開２００２－３３８５８８号公報、特開２００２－１７０６８４
号公報、特開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、特開２００２－１００４７６号公報、特開２００
２－１７３６７４号公報、特開２００２－３５９０８２号公報、特開２００２－１７５８
８４号公報、特開２００２－３６３５５２号公報、特開２００２－１８４５８２号公報、
特開２００３－７４６９号公報、特表２００２－５２５８０８号公報、特開２００３－７
４７１号公報、特表２００２－５２５８３３号公報、特開２００３－３１３６６号公報、
特開２００２－２２６４９５号公報、特開２００２－２３４８９４号公報、特開２００２
－２３５０７６号公報、特開２００２－２４１７５１号公報、特開２００１－３１９７７
９号公報、特開２００１－３１９７８０号公報、特開２００２－６２８２４号公報、特開
２００２－１００４７４号公報、特開２００２－２０３６７９号公報、特開２００２－３
４３５７２号公報、特開２００２－２０３６７８号公報等。
【０１３６】
　その具体例の一部を下記に示す。
【０１３７】
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【０１３９】
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【０１４０】
（発光ホスト化合物）
　本発明に用いられる発光ホスト化合物としては、構造的には特に制限はないが、代表的
にはカルバゾール誘導体（カルバゾール誘導体としてはＣＢＰ等がよく知られている。）
、トリアリールアミン誘導体、芳香族ボラン誘導体（トリアリールボラン誘導体）、含窒
素複素環化合物、チオフェン誘導体、フラン誘導体、オリゴアリーレン化合物等の基本骨
格を有するもの、または、カルボリン誘導体やジアザカルバゾール誘導体（ここで、ジア
ザカルバゾール誘導体とは、カルボリン誘導体のカルボリン環を構成する炭化水素環の少
なくとも一つの炭素原子が窒素原子で置換されているものを表す。）等が挙げられる。
【０１４１】
　中でもカルボリン誘導体、ジアザカルバゾール誘導体等が好ましく用いられる。
【０１４２】
　以下に、カルボリン誘導体、ジアザカルバゾール誘導体等の具体例を挙げるが、本発明
はこれらに限定されない。
【０１４３】
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【化５】

【０１４５】
　また、本発明に用いられる発光ホストは低分子化合物でも、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）でもよい。
【０１４６】
　発光ホストとしては、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、高Ｔｇ（ガラス転移温度）である化合物が好ましい。
【０１４７】
　発光ホストの具体例としては、前記のほか以下の文献に記載されている化合物が好適で
ある。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２００１－３５
７９７７号公報、同２００２－３３４７８６号公報、同２００２－８８６０号公報、同２
００２－３３４７８７号公報、同２００２－１５８７１号公報、同２００２－３３４７８
８号公報、同２００２－４３０５６号公報、同２００２－３３４７８９号公報、同２００
２－７５６４５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２００２－２
３４８８８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２００２－２９
９０６０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。
【０１４８】
　その他、公知の発光ホストとして、後述の電子輸送材料および正孔輸送材料もその相応
しい一例として挙げられる。
【０１４９】
　発光層は、上記化合物を、例えば真空蒸着法、スピンコート法、キャスト法、ＬＢ法な
ど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。発光層としての膜厚は、特に
制限はないが、通常は５ｎｍ～５μｍの範囲で選ばれる。この発光層は、これらの発光材
料一種または二種以上からなる一層構造であってもよいし、あるいは、同一組成または異
種組成の複数層からなる積層構造であってもよい。
【０１５０】
《正孔輸送層》
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　正孔輸送層とは正孔を輸送する機能を有する材料からなり、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。正孔輸送層は単層もしくは複数層設けることができる
。
【０１５１】
　正孔輸送材料としては、特に制限はなく、従来、光導伝材料において、正孔の電荷注入
輸送材料として慣用されているものやＥＬ素子の正孔注入層、正孔輸送層に使用される公
知のものの中から任意のものを選択して用いることができる。
【０１５２】
　正孔輸送材料は、正孔の注入もしくは輸送、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。
【０１５３】
　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、
芳香族第三級アミン化合物及びスチリルアミン化合物、特に芳香族第三級アミン化合物を
用いることが好ましい。
【０１５４】
　芳香族第三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、さらには、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（ＭＴＤ
ＡＴＡ）等が挙げられる。
【０１５５】
　さら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。
【０１５６】
　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。
【０１５７】
　正孔輸送材料は、高Ｔｇである化合物が好ましい。
【０１５８】
　この正孔輸送層も、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
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ト法、インクジェット法、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５～５０００ｎｍ
程度である。この正孔輸送層は、上記材料の一種または二種以上からなる一層構造であっ
てもよい。
【０１５９】
《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、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、電子輸送層は単層もしくは複数層設けることができる。
【０１６０】
　例えば、白金錯体は、正孔阻止材料（電子輸送材料）として用いることができる。従っ
て、正孔阻止層を構成層として有する有機ＥＬ素子において、正孔阻止材料として用いて
もよく、また、電子輸送層中に正孔阻止材料として、含有されていてもよい。この場合電
子輸送層が正孔阻止層を兼ねることになる。
【０１６１】
　電子輸送材料としては、その他、従来公知の化合物の中から任意のものを選択して用い
ることができる。
【０１６２】
　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、下記の材料が知
られている。即ち、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、ナフタレンペリレンなどの複素環テトラカルボン酸無水物、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などが挙げられる。さらに、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。
【０１６３】
　さら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。
【０１６４】
　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（Ａｌｑ）、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）など、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、メタルフリー若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など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など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。
【０１６５】
　電子輸送層に用いられる好ましい化合物は、青色または白色の発光素子、表示装置およ
び照明装置に適用する場合には、蛍光極大波長が４１５ｎｍ以下であることが好ましく、
リン光の０－０バンドが４５０ｎｍ以下であることがさらに好ましい。
【０１６６】
　電子輸送層に用いられる化合物は、高Ｔｇである化合物が好ましい。
【０１６７】
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　この電子輸送層は、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、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５～５０００ｎｍ
程度である。この電子輸送層は、上記材料の一種または二種以上からなる一層構造であっ
てもよい。
【０１６８】
　有機化合物薄膜の薄膜化の方法として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

Ｐａ～１０-2Ｐａ、蒸着速度０．０１ｎｍ～５０ｎｍ／秒、基板温度－５０℃～３００℃
、膜厚０．１ｎｍ～５μｍの範囲で適宜選ぶことが望ましい。
【０１６９】
　これらの層の形成後、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
ｎｍ～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。
【０１７０】
　前記の基板上に、これらの有機材料を、前記の層構成で形成し有機ＥＬデバイスは構成
されるが、発光層に用いる発光材料として、発光ホスト、およびドーパントとして、それ
ぞれ、青、緑、赤に発光する発光材料を選択して、３色に発光を有する有機ＥＬ素子をそ
れぞれ作製し、これを素子として、フルカラー表示装置を構成することができる。また、
白色発光素子とするには、有機ＥＬ材料を用い異なる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ればよく、異なる複数の発光色を得るためには、ホスト化合物に発
光ドーパントを複数組み合わせ混合する、また複数のリン光または蛍光で発光する材料を
、組み合わせ複数層で構成（また、中間層を設けても良い）する等いずれでも良い。この
ように、本発明の有機ＥＬ素子は、フルカラーの表示デバイス、ディスプレーに加えて、
白色光源として、各種発光光源、照明装置等に用いることができる。また動画像を再生す
る表示デバイスとして使用する場合、駆動方式は単純マトリックス（パッシブマトリック
ス）方式でもアクティブマトリックス方式でもどちらでもよい。
【０１７１】
　本発明においては、有機ＥＬ素子各層を、本発明に係わる前記有機ＥＬ用樹脂基板上に
形成して、周囲環境の水蒸気、または酸素等のガスに起因する、素子或いはデバイスの劣
化を防止するものであるが、以下に、本発明に係わる前記基板を用いた、ガスバリア性が
高く、光の取り出し効率に優れた有機ＥＬデバイスの作製の具体的な実施の形態について
説明する。
【０１７２】
《有機ＥＬデバイスの作製》
　本発明の有機ＥＬデバイスの作製方法の一例として、本発明の有機ＥＬ用樹脂フィルム
基板上に有機ＥＬ素子各層を形成する方法について説明する。
【０１７３】
　まず前記の第１の実施態様で示した、図３で示されるガスバリア層の最表面に光を回折
する凹凸構造を設けた有機ＥＬ用樹脂フィルム基板は、樹脂フィルム基板として、ＰＥＳ
（ポリエーテルスルホン）フィルム（厚み２００μｍ）基板上に、応力緩和層乃至接着層
として、ＰＭＭＡ膜をＷＯ００／３６６６５に記載された方法に従って真空蒸着によりポ
リメチルメタクリレートオリゴマーから形成し、重合させ形成（膜厚は２００ｎｍ）した
のち、この上に、大気圧プラズマＣＶＤ法により酸化珪素の膜を形成し（膜厚２００ｎｍ
）、更に前記の方法で４００ｎｍの厚みでＰＭＭＡ膜を形成し、表面にインプリント成形
にて金型から凹凸を転写して凹凸を形成し作製する。即ち予め形成した型付けのためのエ
ンボスを有するステンレスロールに加熱、押圧することで、ピッチ（周期）３００ｎｍで
、直径１５０ｎｍ、深さ１２０ｎｍの正方格子状に繰り返しパターンを形成する（光の回
折作用により１０～５８０ｎｍのいわゆる緑領域の光取り出し効率が高まる。）。
【０１７４】
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　また、第１の実施態様の１つである拡散構造についても、形成した最表面のＰＭＭＡ膜
に、波形形状をもつエンボスを有するステンレスロールを用いて加熱押圧するインプリン
ト成形により型付けを施すことで、平均ピッチ３μｍ、平均高さ５００ｎｍのランダムな
ゆるやか波型形状を有する表面が形成される。
【０１７５】
　同様に第２の実施態様（図５）における拡散層として、酸化珪素層上に、最表面の層と
して設けた光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）としては、合成酸化チタン粒子（平
均粒子径２．１μｍ、屈折率２．５）を固形分濃度で１０％、熱架橋性フッ素樹脂（６％
ＭＥＫ溶液；商品名ＪＮ－７２２８、ＪＳＲ（株）製）中に含有、分散させ、また中空シ
リカ微粒子（触媒化成工業社製 Ｐ－４）を固形分でフッ素系樹脂と同量混合し、塗布、
１２０℃で乾燥、紫外線照射、更に１２０℃で熱硬化させ有機ＥＬ用樹脂基板を作製した
（厚み３μｍ）。拡散層の屈折率は１．３７であった。
【０１７６】
　第４の実施態様（図６）となる基板は、回折構造として、前記の通りに、ＰＭＭＡから
なる応力緩和層上に、例えばピッチ（周期）３００ｎｍ、直径１５０ｎｍ、深さ１２０ｎ
ｍの孔を正方格子状に配列した表面を前記の方法で形成し、次いで、この上にプラズマＣ
ＶＤ法によりＳｉＮ（窒化珪素）を１５０ｎｍ厚形成する。形成後表面をＭＩＰＯＸ製、
研磨テープ（１５０００番）で削り突起のない平滑な膜とした。この基板において、表面
窒化珪素層の屈折率は１．８であった。
【０１７７】
　また、拡散構造として、前記同様に、真空紫外エキシマランプを用いて、ＰＭＭＡ上に
前記同様、平均ピッチが３μｍ、平均高さが５００ｎｍとなるようなランダムな波状の平
面を形成し、同様に窒化珪素層を形成した基板を作製することができる。
【０１７８】
　第５の実施態様となる基板は、前記第４の実施態様において、回折構造を表面に有する
ＰＭＭＡからなる応力緩和層にかえて、光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）として
、合成酸化チタン粒子（平均粒子径２．１μｍ、屈折率２．５）を固形分濃度で１０％、
熱架橋性フッ素樹脂（６％ＭＥＫ溶液；商品名ＪＮ－７２２８、ＪＳＲ（株）製）中に含
有、分散させ、また中空シリカ微粒子（触媒化成工業社製 Ｐ－４）を固形分でフッ素系
樹脂と同量混合し、塗布、１２０℃で乾燥、紫外線照射、更に１２０℃で熱硬化させた層
（厚み３μｍ）を形成した以外は同様にして作製した。これによれば、拡散層の屈折率は
１．３７であった。最表面に１００ｎｍ厚の窒化珪素層（屈折率１．８）を有する。
【０１７９】
　第６の実施態様となる基板は、図７に示したように、樹脂フィルム基板上に、応力緩和
層（ＰＭＭＡ、２００ｎｍ）、ガスバリア層（酸化珪素、２００ｎｍ）をそれぞれ交互に
２層有するが、２層目のガスバリア層上に、光を回折もしくは拡散させる層（拡散層）と
して、合成酸化チタン粒子（平均粒子径２．１μｍ、屈折率２．５）を固形分濃度で１０
％、熱架橋性フッ素樹脂（６％ＭＥＫ溶液；商品名ＪＮ－７２２８、ＪＳＲ（株）製）中
に含有、分散させ、また中空シリカ微粒子（触媒化成工業社製 Ｐ－４）を固形分でフッ
素系樹脂と同量混合し、塗布、１２０℃で乾燥、紫外線照射、更に１２０℃で熱硬化させ
有機ＥＬ用樹脂基板を作製した（厚み３μｍ）。拡散層の屈折率は１．３７であった。
【０１８０】
　該拡散層上に前記同様に、プラズマＣＶＤ法によりＳｉＮ（窒化珪素）を２００ｎｍの
厚みで形成してガスバリア層とした。
【０１８１】
　このようにして形成した各有機ＥＬ用樹脂フィルム基板上に、バイアススパッター法を
用いてスパッタリング法によりＩＴＯ膜を作製し（厚さ１５０ｎｍ、屈折率２．０、シー
ト抵抗約１０Ω／ｍ2）、ＩＴＯ膜形成後、研磨テープ（ＭＩＰＯＸ製、研磨テープ（１
５０００番））を用いて表面を１０ｎｍ程度研磨して平滑化する。
【０１８２】
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　形成されたＩＴＯ膜からなる陽極上に、素子材料である正孔注入層、正孔輸送層、発光
層、電子輸送層、電子注入層の有機化合物薄膜を形成させる。
【０１８３】
　即ち、上記で得られた光取りだし構造付きのＩＴＯ膜付き有機ＥＬ用樹脂フィルム基板
を、真空蒸着装置の基板ホルダーに固定し、タンタル製抵抗加熱ボートに、正孔注入／輸
送層材料として、例えばα－ＮＰＤを、発光層ホスト、発光層ドーパントとして、れぞれ
、例えばＣＢＰ、Ｉｒ－１２を、また正孔阻止層材料ＢＣＰ、電子輸送層材料Ａｌｑ3を
順次容れ、真空槽を４×１０-4Ｐａ程度まで減圧し、加熱し、蒸着速度０．１ｎｍ／秒～
０．２ｎｍ／秒で各材料層を基板上に順次蒸着する。発光ホストであるＣＢＰと発光ドー
パントは蒸着速度で比率を適宜調整する。次いで、陰極バッファー層を設け、次いで陰極
材料として例えばアルミニウムを膜厚１５０ｎｍ程度の蒸着し、陰極を作製し、有機ＥＬ
素子を作製した。
【０１８４】
【化６】

【０１８５】
　本発明の有機ＥＬ用樹脂フィルム基板上に、この様に有機ＥＬ素子を形成し得られた有
機ＥＬデバイスは、２～４０Ｖ程度の電圧を印加すると、発光が観測できる。
【０１８６】
　光取りだし効率向上のための、前記、回折構造や拡散構造、また拡散層等を有するもの
については、これらをもたないものと比較するといずれも光の取り出し効率が向上するた
め、発光輝度が向上する。また、バリア層を有することで、基板を通してのガスの透過が
抑えられるため、水分や、酸素等のガスの影響による、有機ＥＬ素子の劣化を防止するこ
とができる。
【０１８７】
　本発明の樹脂フィルム基板を光取りだし側の基板として用いることで、有機ＥＬ素子を
水分や、酸素等の有害ガスから封止することができる。即ち、本発明の透明基板上に、有
機ＥＬ素子を形成した後、該基板と、陰極に接する側からもう一つのガスバリアフィルム
を合わせて、基板の有機ＥＬ素子を形成しなかった囲の部分で接着して、封止することも
できる。これにより、有機ＥＬデバイスの寿命を更に向上させることができる。実施態様
１の有機ＥＬ用樹脂フィルム基板を用い、該基板上に有機ＥＬ素子を形成し、封止した有
機ＥＬデバイスの断面構造の一例を模式的に図８に示した。
【０１８８】
　ここにおいて、樹脂フィルム基板１上に応力緩和層４、ガスバリア層３，更に回折構造
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が表面に設けられた応力緩和層４と順次形成された本発明に係わる有機ＥＬ用樹脂フィル
ム基板上に、陽極（ＩＴＯ）５、有機ＥＬ各層６、陰極７が設けられ、更に、もう一つの
ガスバリアフィルム８と、接着剤９により、樹脂フィルム基板周囲で、互いに接着封止さ
れ他項増構造を有する。尚、矢印は光の取り出し方向示す。
【０１８９】
　用いられるもう一つの封止材料（ガスバリアフィルム）としては、ガスバリア層を有す
る別のフィルム、例えば、包装材等に使用される公知のガスバリア性フィルム、例えばプ
ラスチックフィルム上に酸化珪素や、酸化アルミニウムを蒸着したもの、緻密なセラミッ
ク層と、柔軟性を有する衝撃緩和ポリマー層を交互に積層した構成のガスバリア性フィル
ム等を用いることができる。また特に、樹脂ラミネート（ポリマー膜）された金属箔は、
光取りだし側のガスバリアフィルムとして用いることはできないが、低コストで更に透湿
性の低い封止材料であり封止フィルムとして好ましい。本発明の有機ＥＬ用樹脂フィルム
基材は透明であり、光取りだし側の基板として用いることができるため、もう一つの封止
材料が、例え、光を透過しない材料であっても、ガス透過率が低い材料であればこれを用
いることができる。
【０１９０】
　他の実施態様に係わる、表面の拡散構造により、またバリア層と共に拡散層を形成した
有機ＥＬ用樹脂フィルム基板を用いた場合においても、実施態様１に係る樹脂フィルム基
板に代えて、これらを光取りだし側の基板として用いることで、同様に、光取りだし効率
が向上し、かつ有害なガスから封止された有機ＥＬデバイスが得られる。
【符号の説明】
【０１９１】
１　樹脂フィルム基板
３　ガスバリア層
４　応力緩和層
５　陽極（ＩＴＯ）
６　有機ＥＬ各層
７　陰極
８　ガスバリアフィルム
９　接着剤
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【手続補正書】
【提出日】平成28年4月28日(2016.4.28)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　樹脂フィルム上に該樹脂フィルム側から少なくとも第１ガスバリア層、第２ガスバリア
層を有する有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板であって、該第１ガスバリ
ア層及び該第２ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈折率が１．４５以上
、２．１０以下の高屈折率層であり、該高屈折率層と隣接した層との間に、光を回折もし
くは拡散させる凹凸構造が設けられたことを特徴とする有機エレクトロルミネッセンス用
樹脂フィルム基板。
【請求項２】
　樹脂フィルム上に該樹脂フィルム側から少なくとも第１ガスバリア層、第２ガスバリア
層を有する有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板であって、該第１ガスバリ
ア層及び該第２ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈折率が１．５０以下
、１．０３以上の低屈折率層であり、かつ厚みが０．３μｍ以上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用樹脂フィルム基板。
【請求項３】
　前記第１ガスバリア層及び前記第２ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層に隣
接した層が、屈折率が１．５０以下、１．０３以上の低屈折率層であることを特徴とする
請求項１または請求項２に記載の有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板。
【請求項４】
　前記第１ガスバリア層及び前記第２ガスバリア層のうちの少なくとも一方のＪＩＳ　Ｋ
７１２９　Ｂ法に従って測定した水蒸気透過度が０．１ｇ／ｍ2／ｄａｙ以下であること
を特徴とする請求項１～請求項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
用樹脂フィルム基板。
【請求項５】
　前記第１ガスバリア層及び前記第２ガスバリア層のうちの少なくとも一方が、金属酸化
物、金属窒化物、金属硫化物、金属炭化物から選択されるセラミック膜であることを特徴
とする請求項１～請求項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用樹脂
フィルム基板。
【請求項６】
　請求項１～請求項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用樹脂フィ
ルム基板の上に、透明電極、有機エレクトロルミネッセンス層及び金属電極を、この順で
積層して形成されることを特徴とする有機エレクトロルミネッセンスデバイス。
【手続補正２】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１１
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１１】
　１．樹脂フィルム上に該樹脂フィルム側から少なくとも第１ガスバリア層、第２ガスバ
リア層を有する有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板であって、該第１ガス
バリア層及び該第２ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈折率が１．４５
以上、２．１０以下の高屈折率層であり、該高屈折率層と隣接した層との間に、光を回折
もしくは拡散させる凹凸構造が設けられたことを特徴とする有機エレクトロルミネッセン
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ス用樹脂フィルム基板。
　２．樹脂フィルム上に該樹脂フィルム側から少なくとも第１ガスバリア層、第２ガスバ
リア層を有する有機エレクトロルミネッセンス用樹脂フィルム基板であって、該第１ガス
バリア層及び該第２ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層は、屈折率が１．５０
以下、１．０３以上の低屈折率層であり、かつ厚みが０．３μｍ以上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用樹脂フィルム基板。
【手続補正３】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１２
【補正方法】削除
【補正の内容】
【手続補正４】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１３
【補正方法】削除
【補正の内容】
【手続補正５】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１４
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１４】
　３．前記第１ガスバリア層及び前記第２ガスバリア層を有する側の最表面を構成する層
に隣接した層が、屈折率が１．５０以下、１．０３以上の低屈折率層であることを特徴と
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用樹脂フィルム基板。
【手続補正６】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１５
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１５】
　４．前記第１ガスバリア層及び前記第２ガスバリア層のうちの少なくとも一方のＪＩＳ
　Ｋ７１２９　Ｂ法に従って測定した水蒸気透過度が０．１ｇ／ｍ2／ｄａｙ以下である
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用樹
脂フィルム基板。
【手続補正７】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１６
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１６】
　５．前記第１ガスバリア層及び前記第２ガスバリア層のうちの少なくとも一方が、金属
酸化物、金属窒化物、金属硫化物、金属炭化物から選択されるセラミック膜であることを
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用樹脂フィ
ルム基板。
【手続補正８】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１７
【補正方法】変更
【補正の内容】
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【００１７】
　６．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用樹脂フィルム
基板の上に、透明電極、有機エレクトロルミネッセンス層及び金属電極を、この順で積層
して形成されることを特徴とする有機エレクトロルミネッセンスデバイス。
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