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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　基板上に、第１凹凸形状を有する凹凸パターン層と、第１電極と、有機層と、第２電極
層とをこの順に備え、
　さらに、前記凹凸パターン層と第１電極との間に補助層を備え、
　前記補助層の第１電極側の表面が第２凹凸形状を有し、
　第１凹凸形状の深さの標準偏差に対する第２凹凸形状の深さの標準偏差の変化率が２０
～７０％であることを特徴とする有機ＥＬ素子。
【請求項２】
　前記補助層と第１電極の光学膜厚の合計が１６０ｎｍ～４００ｎｍであることを特徴と
する請求項１に記載の有機ＥＬ素子。
【請求項３】
　第１電極がＩＴＯから形成されており、膜厚が８０ｎｍ以上であることを特徴とする請
求項１または２に記載の有機ＥＬ素子。
【請求項４】
　前記凹凸パターン層及び前記補助層が無機材料から形成されていることを特徴とする請
求項１～３のいずれか一項に記載の有機ＥＬ素子。
【請求項５】
　前記凹凸パターン層がシリカから形成されていることを特徴とする請求項１～４のいず
れか一項に記載の有機ＥＬ素子。
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【請求項６】
　前記基板、前記凹凸パターン層、前記補助層、前記第１電極層の屈折率をそれぞれｎ０
、ｎ１、ｎ２、及びｎ３で表したときに以下の関係：
　ｎ２≧ｎ３＞ｎ１≦ｎ０
が成り立つことを特徴とする請求項１～５のいずれか一項に記載の有機ＥＬ素子。
【請求項７】
　前記凹凸パターン層が、凹凸の向きに指向性がないような不規則な凹凸パターンを有す
ることを特徴とする請求項１～６のいずれか一項に記載の有機ＥＬ素子。
【請求項８】
　前記凹凸パターン層の凹凸の平均ピッチが、１００～１５００ｎｍであり、凹凸の平均
高さが２０～２００ｎｍであることを特徴とする請求項１～７のいずれか一項に記載の有
機ＥＬ素子。
【請求項９】
　請求項１～８のいずれか一項に記載の有機ＥＬ素子の製造方法であって、基板上に、前
記凹凸パターン層と、前記補助層と、第１電極と、前記有機層と、第２電極層とをこの順
に形成し、
　前記補助層の第１電極側の表面が第２凹凸形状を有し且つ第１凹凸形状の深さの標準偏
差に対する第２凹凸形状の深さの標準偏差の変化率が７０％以下となるように前記補助層
を形成することを特徴とする有機ＥＬ素子の製造方法。
【請求項１０】
　前記凹凸パターン層を、前記基板上にゾルゲル材料を塗布し、モールドを押し付けるこ
とにより形成することを特徴とする請求項９に記載の有機ＥＬ素子の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、光取り出し効率が高く且つリーク電流の発生を有効に防止することができる
有機ＥＬ素子及びその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　半導体集積回路のような微細パターンを形成する方法として、リソグラフィ法以外に、
ナノインプリント法が知られている。ナノインプリント法は、樹脂をモールド（型）と基
板で挟み込むことでナノメートルオーダーのパターンを転写することができる技術であり
、使用材料によって、熱ナノインプリント法、光ナノインプリント法などが検討されてい
る。このうち、光ナノインプリント法は、ｉ）樹脂層の塗布、ii)モールドによるプレス
、iii)光硬化及びiv)離型の四工程からなり、このような単純なプロセスでナノサイズの
加工を実現できる点で優れている。特に、樹脂層は、光照射により硬化する光硬化性樹脂
を用いるためにパターン転写工程にかかる時間が短く、高スループットが期待できる。こ
のため、半導体デバイスのみならず、有機ＥＬ素子やＬＥＤなどの光学部材、ＭＥＭＳ、
バイオチップなど多くの分野で実用化が期待されている。
【０００３】
　有機ＥＬ素子（有機発光ダイオード）では、陽極から正孔注入層を通じて入った正孔と
、陰極から電子注入層を通じて入った電子が、それぞれ、発光層へ運ばれて、発光層内の
有機分子上でそれらが再結合して有機分子を励起して、それにより光が放出される。それ
ゆえ、有機ＥＬ素子を表示装置や照明装置として使用するには、発光層からの光を素子表
面から効率よく取り出す必要があり、このために、凹凸構造を有する回折格子基板を有機
ＥＬ素子の光取り出し面に設けることが特許文献１で知られている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開２００６－２３６７４８号公報
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【特許文献２】特開２０１１－４４２９６号公報
【特許文献３】特開２０１１－４８９３７号公報
【０００５】
　発光層から放射される光は電極を通して外に出射するため、一対の電極のうちの一方の
電極には光透過性を示す酸化インジウムスズ（ＩＴＯ：Ｉｎｄｉｕｍ　Ｔｉｎ　Ｏｘｉｄ
ｅ）からなる薄膜が一般的に用いられている。発光層から放射される光はＩＴＯ薄膜及び
ＩＴＯ薄膜が形成された基板を通って外に出射する。例えばガラス基板の屈折率は１．５
程度であり、ＩＴＯ薄膜の屈折率は２．０程度であり、一般的には透明電極の屈折率の方
が基板の屈折率より高い。透明電極と基板との間にこのような屈折率の関係があるために
、発光層から放射される光が透明電極と基板との界面で全反射し易くなる。この結果、発
光層から放出される光が素子中に閉じ込められ、基板から射出される光の取り出し効率が
低下するという問題があった。
【０００６】
　特許文献２では、低屈折率層と、機能層と、光透過性を示す電極とがこの順に積層され
て構成される電極付基板であり、電極の屈折率ｎ１、機能層の屈折率ｎ２及び低屈折率層
の屈折率ｎ３が０≦（ｎ１－ｎ２）≦０．３及びｎ３＜ｎ２≦ｎ１を満足する有機エレク
トロルミネッセンス素子用の電極付基板の製造方法を開示している。この方法では、機能
層と電極との屈折率差が小さいので、機能層と電極との界面での全反射を抑制し、発光層
から放射されて電極に入射した光を機能層に効率的に伝播させている。また機能層と低屈
折率層との界面を凹凸状に形成することにより、この凹凸をマイクロレンズとして機能さ
せることで機能層と低屈折率層との界面での全反射を抑制し、これにより電極から機能層
に入射した光を、低屈折率層に効率的に伝播させている。さらに基板は、外界（空気）に
近い層ほど屈折率が小さくなるような層構成をしているので、空気と接する層（低屈折率
層）と、空気との屈折率差を小さくすることができるとされている。また、機能層の電極
側の表面については平坦に形成されると記載されている。
【０００７】
　特許文献３は、有機ＥＬ発光素子において、光取り出し効率を向上させ且つ視認性を向
上させることを目的として、図１１に示すように、基板２上に第１電極３、有機層４、第
２電極５がこの順に積層されて成り、基板２と第１電極３の間であって基板２側に配列周
期が入射波長以下である微細凹凸構造６を備え、第１電極３側に透明層７を備える有機Ｅ
Ｌ発光素子１を開示している。基板２を構成している物質の屈折率ｎ１が微細凹凸構造を
構成している物質の屈折率ｎ２以上であるため（ｎ１≧ｎ２）、基板２と第１電極３の間
の屈折率段差が傾斜して、屈折率段差により生じる界面反射が低減するため、光取り出し
効率を向上させることができるとされている。特に透明層７は微細凹凸構造６の凹凸を埋
めて平坦化することにより、その上に形成される第１電極３の薄い膜厚が不均一とならず
、ショートが発生する恐れがないとされている。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　特許文献２及び３に記載の有機ＥＬ発光素子の構造では、いずれも基板上に凹凸微細構
造層を設けるとともに、第１電極と凹凸微細構造層との間に、屈折率調整層をその表面を
平坦化させて設けることによって光取り出し効率を向上させている。しかしながら、本出
願人の調査・研究によると、このような特許文献に記載の技術であっても未だ光の取り出
し効率は十分ではないことが分かった。また、凹凸構造を有する回折格子基板を有機ＥＬ
素子の光取り出し面に設けた場合に、凹凸構造に起因するリーク電極の発生を抑制する必
要もある。このため、有機ＥＬ発光素子をディスプレイや照明などの広範な用途に実用化
するためには、リーク電極の発生を抑制しつつ、十分な光取り出し効率を有する有機ＥＬ
発光素子の開発が要望されている。
【０００９】
　そこで、本発明の目的は、リーク電流の発生を抑制しつつ高い光取り出し効率を有する
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有機ＥＬ発光素子を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明の第１の態様に従えば、基板上に、第１凹凸形状を有する凹凸パターン層と、第
１電極と、有機層と、第２電極層とをこの順に備え、さらに、前記凹凸パターン層と第１
電極との間に補助層を備え、前記補助層の第１電極側の表面が第２凹凸形状を有し、第１
凹凸形状の深さの標準偏差に対する第２凹凸形状の深さの標準偏差の変化率が２０～７０
％であることを特徴とする有機ＥＬ素子が提供される。
【００１１】
　本発明の有機ＥＬ素子では、第１凹凸形状の深さの標準偏差に対する第２凹凸形状の深
さの標準偏差の変化率が７０％以下になるように補助層の表面の凹凸形状を制御したので
、リーク電流の発生を抑制しながら光取り出し効率を高くすることができる。
【００１３】
　本発明の有機ＥＬ素子において、前記補助層と第１電極の光学膜厚の合計が１６０ｎｍ
～４００ｎｍであってもよい。第１電極はＩＴＯから形成されてよく、膜厚を８０ｎｍ以
上にしてもよい。前記補助層はＴｉＯ２から形成されてもよい。また、前記凹凸パターン
層及び前記補助層がいずれもゾルゲル材料などの無機材料から形成されていてもよく、前
記凹凸パターン層がシリカから形成されていてもよい。
【００１４】
　本発明の有機ＥＬ素子において、前記基板、前記凹凸パターン層、前記補助層、前記第
１電極層の屈折率をそれぞれｎ０、ｎ１、ｎ２、及びｎ３で表したときに以下の関係：
　ｎ２≧ｎ３＞ｎ１≦ｎ０　が成り立ってもよい。
【００１５】
　本発明の有機ＥＬ素子において、前記凹凸パターン層が、凹凸の向きに指向性がないよ
うな不規則な凹凸パターンを有し得る。前記凹凸パターン層の凹凸の平均ピッチが、１０
０～１２００ｎｍであり、凹凸の平均高さが２０～２００ｎｍ、凹凸形状の深さの標準偏
差が１０～１００ｎｍであり得る。
【００１６】
　本発明の第２の態様に従えば、前記有機ＥＬ素子の製造方法であって、基板上に、前記
凹凸パターン層と、前記補助層と、第１電極と、前記有機層と、第２電極層とをこの順に
形成し、前記補助層の第１電極側の表面が第２凹凸形状を有し且つ第１凹凸形状の深さの
標準偏差に対する第２凹凸形状の深さの標準偏差の変化率が７０％以下となるように前記
補助層を形成することを特徴とする有機ＥＬ素子の製造方法が提供される。前記凹凸パタ
ーン層は、前記基板上にゾルゲル材料を塗布し、フィルム状モールドを押し付け、加熱す
ることによりを形成してもよい。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明の有機ＥＬ素子では、基板上の凹凸パターン層と第１電極との間に補助層を備え
、補助層の第１電極側の第２凹凸形状を、第１凹凸形状の深さの標準偏差に対する第２凹
凸形状の深さの標準偏差の変化率が７０％以下になるように制御したために、良好な光取
り出し効率を維持しつつもリーク電流の発生を有効に抑制することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】本発明の有機ＥＬ素子の断面構造を示す概略断面図である。
【図２】本発明の別の態様の有機ＥＬ素子の断面構造を示す概略断面図である。
【図３】本発明の有機ＥＬ素子の凹凸パターン層を形成するプロセスを示すフローチャー
トである。
【図４】図３における転写工程の様子を示す概念図である。
【図５】本発明の有機ＥＬ素子のＴｉＯ２層の厚みに対するＴｉＯ２層の透明電極側の表
面凹凸形状（深さ）の標準偏差を示すグラフである。
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【図６】本発明の有機ＥＬ素子の補助層（ＴｉＯ２層）の厚みに対する形状変化率を示す
グラフである。
【図７】比較例１の有機ＥＬ素子の断面構造を示す概略断面図である。
【図８】比較例２の有機ＥＬ素子の断面構造を示す概略断面図である。
【図９】比較例３の有機ＥＬ素子の断面構造を示す概略断面図である。
【図１０】比較例４の有機ＥＬ素子の断面構造を示す概略断面図である。
【図１１】特許文献３に開示された有機ＥＬ素子の断面構造を示す概略断面図である。
【図１２】実施例及び比較例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（Ｉ
ＴＯ）の膜厚、それらの合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、形状変化率及び電流効
率等をそれぞれ示す表である。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　本発明の有機ＥＬ素子の実施形態について図面を参照しながら説明する。本発明の有機
ＥＬ素子は、図１に示すように基板１０上に、凹凸パターン層１２、補助層１４、第１電
極層１６、有機層１８及び第２電極層２０をこの順に備える。
【００２０】
＜基板＞
　基板は、ガラスや石英、シリコン基板等の無機材料からなる基板やポリエチレンテレフ
タレート（ＰＥＴ）、ポリエチレンテレナフタレート（ＰＥＮ）、ポリカーボネート（Ｐ
Ｃ）、シクロオレフィンポリマー（ＣＯＰ）、ポリメチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）、
ポリスチレン（ＰＳ）、ポリイミド（ＰＩ）、ポリアリレート等の樹脂基板を用い得る。
基板は透明でも不透明でもよいが、この基板上にゾルゲル材料などからなる凹凸パターン
層１２、第１電極層１６を介して有機層１８が形成されることからすれば、比較的硬質の
基板が好ましい。有機ＥＬ素子の用途からすれば、基板は耐熱性、ＵＶ光等に対する耐候
性を備える基板が望ましい。これらの点で、ガラスや石英、シリコン基板等の無機材料か
らなる基板がより好ましい。特に、凹凸パターン層がゾルゲル材料層などの無機材料から
形成される場合には、基板を無機材料から形成すると、基板とゾルゲル材料層との間で屈
折率の差が少なく、光学基板内での意図しない屈折や反射を防止することができるので好
ましい。基板上には密着性を向上させるために、表面処理や易接着層を設けるなどをして
もよいし、水分や酸素等の気体の浸入を防ぐ目的で、ガスバリア層を設けるなどしてもよ
い。
【００２１】
＜凹凸パターン層＞
　基板１０上に形成される凹凸パターン層１２は、微細な凹凸パターンが表面に形成され
た層である。微細な凹凸パターンは、有機層１８から発生した可視光（例えば、３８０ｎ
ｍ～７８０ｎｍの波長帯を有する光）、特に基板１０の表面に対して傾斜する方向に進行
する光を基板１０に向けて回折させ、基板１０から射出させるように作用する。凹凸パタ
ーン層１２がそのような回折格子として作用するためには、凹凸の平均ピッチとしては、
例えば、１００～１５００ｎｍの範囲にすることができ、２００～１２００ｎｍの範囲で
あることがより好ましい。凹凸の平均ピッチが前記下限未満では、可視光の波長に対して
ピッチが小さくなりすぎるため、凹凸による光の回折が不十分になる傾向にあり、他方、
上限を超えると、回折角が小さくなり、回折格子のような光学素子としての機能が失われ
てしまう傾向にある。凹凸の平均高さは、２０～２００ｎｍの範囲であることが好ましく
、３０～１５０ｎｍの範囲であることがより好ましい。
【００２２】
　凹凸の平均高さは、例えば、原子間力顕微鏡により凹凸解析画像を求め、凹凸解析画像
中における、任意の凹部及び凸部との深さ方向の距離を１００点以上測定し、その平均を
算出して凹凸の平均高さ(深さ)とすることができる。本願においては、凹凸の高さ、すな
わち深さまたはそのばらつきを表す指標として後述する「凹凸深さの標準偏差」を用いる
。凹凸の高さ方向の各位置は、凹凸の平均高さの中心位置からすれば、上下方向において
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ばらついている。それゆえ、凹凸深さの標準偏差が凹凸の深さを表す指標ともなる。凹凸
深さの標準偏差は、原子間力顕微鏡により凹凸解析画像とそこから求められた凹凸の深さ
分布の平均値より算出することができる。凹凸深さの標準偏差は、１０～１００ｎｍの範
囲であることが好ましく、１５～７５ｎｍの範囲であることがより好ましい。
【００２３】
　凹凸パターンは、凹凸のピッチが均一ではなく、凹凸の向きに指向性がないような不規
則な凹凸パターンが好ましい。こうすることにより、凹凸パターン層から散乱及び／また
は回折される光は、単一のまたは狭い帯域の波長の光ではなく、比較的広域の波長帯を有
し、散乱光及び／または回折される光は指向性がなく、あらゆる方向に向かう。但し、「
不規則な凹凸パターン」には、表面の凹凸の形状を解析して得られる凹凸解析画像に２次
元高速フーリエ変換処理を施して得られるフーリエ変換像が円もしくは円環状の模様を示
すような、すなわち、上記凹凸の向きの指向性はないものの凹凸のピッチの分布は有する
ような疑似周期構造を含む。
【００２４】
　凹凸パターン層１２の材料は、無機材料が好ましく、特に、シリカ、Ｔｉ系の材料やＩ
ＴＯ（インジウム・スズ・オキサイド）系の材料、ＺｎＯ、ＺｒＯ２、Ａｌ２Ｏ３等のゾ
ルゲル材料を使用し得る。このうち、シリカが好ましい。凹凸パターン層１２の厚みは、
１００～５００ｎｍが好ましい。凹凸パターン層の厚みが１００ｎｍ未満になると、イン
プリントによる凹凸形状の転写が難しくなる。凹凸パターン層の厚みが５００ｎｍを超え
ると、クラックが入るなどの構造的な欠陥が生じやすくなる。
【００２５】
　凹凸パターン層１２がゾルゲル材料からなる場合には、図３に示すような方法により基
板上に形成することができる。この方法は、主に、ゾル溶液を調製する溶液調製工程Ｓ１
、調製されたゾル溶液を基板に塗布する塗布工程Ｓ２、基板に塗布されたゾル溶液の塗膜
を乾燥する乾燥工程Ｓ３、乾燥した塗膜に、フィルム状モールドを押し付ける転写工程Ｓ
４、モールドを塗膜から剥離する剥離工程Ｓ５、及び塗膜を本焼成する本焼成工程Ｓ６を
有する。以下、各工程について順に説明する。
【００２６】
　最初に、ゾルゲル法によりパターンを転写する塗膜を形成するために用いるゾル溶液を
調製する（図３の工程Ｓ１）。例えば、基板上に、シリカをゾルゲル法で合成する場合は
、金属アルコキシド（シリカ前駆体）のゾル溶液を調製する。シリカの前駆体として、テ
トラメトキシシラン（ＭＴＥＳ）、テトラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）、テトラ-i-プロ
ポキシシラン、テトラ-n-プロポキシシラン、テトラ-i-ブトキシシラン、テトラ-n-ブト
キシシラン、テトラ-sec-ブトキシシラン、テトラ-t-ブトキシシラン等のテトラアルコキ
シドモノマーや、メチルトリメトキシシラン、エチルトリメトキシシラン、プロピルトリ
メトキシシラン、イソプロピルトリメトキシシラン、フェニルトリメトキシシラン、メチ
ルトリエトキシシラン、エチルトリエトキシシラン、プロピルトリエトキシシラン、イソ
プロピルトリエトキシシラン、フェニルトリエトキシシラン、メチルトリプロポキシシラ
ン、エチルトリプロポキシシラン、プロピルトリプロポキシシラン、イソプロピルトリプ
ロポキシシラン、フェニルトリプロポキシシラン、メチルトリイソプロポキシシラン、エ
チルトリイソプロポキシシラン、プロピルトリイソプロポキシシラン、イソプロピルトリ
イソプロポキシシラン、フェニルトリイソプロポキシシラン等のトリアルコキシドモノマ
ー、ジメチルジメトキシシラン、ジメチルジエトキシシラン、ジメチルジプロポキシシラ
ン、ジメチルジイソプロポキシシラン、ジメチルジ－ｎ－ブトキシシラン、ジメチルジ－
ｉ－ブトキシシラン、ジメチルジ－ｓｅｃ－ブトキシシラン、ジメチルジ－ｔ－ブトキシ
シラン、ジエチルジメトキシシラン、ジエチルジエトキシシラン、ジエチルジプロポキシ
シラン、ジエチルジイソプロポキシシラン、ジエチルジ－ｎ－ブトキシシラン、ジエチル
ジ－ｉ－ブトキシシラン、ジエチルジ－ｓｅｃ－ブトキシシラン、ジエチルジ－ｔ－ブト
キシシラン、ジプロピルジメトキシシラン、ジプロピルジエトキシシラン、ジプロピルジ
プロポキシシラン、ジプロピルジイソプロポキシシラン、ジプロピルジ－ｎ－ブトキシシ
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ラン、ジプロピルジ－ｉ－ブトキシシラン、ジプロピルジ－ｓｅｃ－ブトキシシラン、ジ
プロピルジ－ｔ－ブトキシシラン、ジイソプロピルジメトキシシラン、ジイソプロピルジ
エトキシシラン、ジイソプロピルジプロポキシシラン、ジイソプロピルジイソプロポキシ
シラン、ジイソプロピルジ－ｎ－ブトキシシラン、ジイソプロピルジ－ｉ－ブトキシシラ
ン、ジイソプロピルジ－ｓｅｃ－ブトキシシラン、ジイソプロピルジ－ｔ－ブトキシシラ
ン、ジフェニルジメトキシシラン、ジフェニルジエトキシシラン、ジフェニルジプロポキ
シシラン、ジフェニルジイソプロポキシシラン、ジフェニルジ－ｎ－ブトキシシラン、ジ
フェニルジ－ｉ－ブトキシシラン、ジフェニルジ－ｓｅｃ－ブトキシシラン、ジフェニル
ジ－ｔ－ブトキシシラン等のジアルコキシドモノマーを用いることができる。さらに、ア
ルキル基の炭素数がＣ４～Ｃ１８であるアルキルトリアルコキシシランやジアルキルジア
ルコキシシランを用いることもできる。これらモノマーを少量重合したポリマー、前記材
料の一部に官能基やポリマーを導入したことを特徴とする複合材料などの金属アルコキシ
ドを用いてもよい。また、これらのアルキル基やフェニル基の一部、あるいは全部がフッ
素で置換されていてもよい。さらに、金属アセチルアセトネート、金属カルボキシレート
、オキシ塩化物、塩化物や、それらの混合物などが挙げられるが、これらに限定されない
。また、金属種としては、Ｓｉ以外にＴｉ、Ｓｎ、Ａｌ、Ｚｎ、Ｚｒ、Ｉｎなどや、これ
らの混合物などが挙げられるが、これらに限定されない。上記酸化金属の前駆体を適宜混
合したものを用いることもできる。また、これらの表面に疎水化処理を行ってもよい。疎
水化処理の方法は知られている方法を用いればよく、例えば、シリカ表面であれば、ジメ
チルジクロルシラン、トリメチルアルコキシシラン等で疎水化処理することもできるし、
ヘキサメチルジシラザンなどのトリメチルシリル化剤とシリコーンオイルで疎水化処理す
る方法を用いてもよいし、超臨界二酸化炭素を用いた金属酸化物粉末の表面処理方法を用
いてもよい。
【００２７】
　ＴＥＯＳとＭＴＥＳの混合物を用いる場合には、それらの混合比は、例えばモル比で１
：１にすることができる。このゾル溶液は、加水分解及び重縮合反応を行わせることによ
って非晶質シリカを生成する。合成条件として溶液のｐＨを調整するために、塩酸等の酸
またはアンモニア等のアルカリを添加する。ｐＨは４以下もしくは１０以上が好ましい。
また、加水分解を行うために水を加えてもよい。加える水の量は、金属アルコキシド種に
対してモル比で１．５倍以上にすることができる。
【００２８】
　ゾル溶液の溶媒としては、例えばメタノール、エタノール、イソプロピルアルコール（
ＩＰＡ）、ブタノール等のアルコール類、ヘキサン、ヘプタン、オクタン、デカン、シク
ロヘキサン等の脂肪族炭化水素類、ベンゼン、トルエン、キシレン、メシチレン等の芳香
族炭化水素類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフラン、ジオキサン等のエーテル類、ア
セトン、メチルエチルケトン、イソホロン、シクロヘキサノン等のケトン類、ブトキシエ
チルエーテル、ヘキシルオキシエチルアルコール、メトキシ－２－プロパノール、ベンジ
ルオキシエタノール等のエーテルアルコール類、エチレングリコール、プロピレングリコ
ール等のグリコール類、エチレングリコールジメチルエーテル、ジエチレングリコールジ
メチルエーテル、プロピレングリコールモノメチルエーテルアセテート等のグリコールエ
ーテル類、酢酸エチル、乳酸エチル、γ－ブチロラクトン等のエステル類、フェノール、
クロロフェノール等のフェノール類、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド、Ｎ，Ｎ－ジメチル
アセトアミド、Ｎ－メチルピロリドン等のアミド類、クロロホルム、塩化メチレン、テト
ラクロロエタン、モノクロロベンゼン、ジクロロベンゼン等のハロゲン系溶媒、２硫化炭
素等の含ヘテロ元素化合物、水、およびこれらの混合溶媒が挙げられる。特に、エタノー
ルおよびイソプロピルアルコールが好ましく、またそれらに水を混合したものも好ましい
。
【００２９】
　ゾル溶液の添加物としては、粘度調整のためのポリエチレングリコール、ポリエチレン
オキシド、ヒドロキシプロピルセルロース、ポリビニルアルコールや、溶液安定剤である
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トリエタノールアミンなどのアルカノールアミン、アセチルアセトンなどのβ－ジケトン
、β－ケトエステル、ホルムアミド、ジメチルホルムアミド、ジオキサンなどを用いるこ
とが出来る。
【００３０】
　上記のように調製したゾル溶液を基板上に塗布する（図３の工程Ｓ２）。量産性の観点
から、複数の基板を連続的に搬送させながら所定位置でゾル溶液を基板に塗布することが
好ましい。塗布方法として、バーコート法、スピンコート法、スプレーコート法、ディッ
プコート法、ダイコート法、インクジェット法などの任意の塗布方法を使用することがで
きるが、比較的大面積の基板にゾル溶液を均一に塗布可能であること、ゾル溶液がゲル化
する前に素早く塗布を完了させることができることからすれば、ダイコート法、バーコー
ト法及びスピンコート法が好ましい。
【００３１】
　塗布工程後、塗膜（以下、適宜、「ゾルゲル材料層」とも言う）中の溶媒を蒸発させる
ために基板を大気中もしくは減圧下で保持して乾燥する（図３の工程Ｓ３）。この保持時
間が短いと塗膜の粘度が低すぎて後続の転写工程にてパターン転写ができず、保持時間が
長すぎると前駆体の重合反応が進みすぎて転写工程にて転写ができなくなる。光学基板を
量産する場合には、この保持時間は、ゾル溶液の塗布から後続のフィルム状モールドによ
る転写工程に付されるまでの基板の搬送時間で管理することができる。この乾燥工程にお
ける基板の保持温度として、１０～１００℃の範囲で一定温度が望ましく、１０～３０℃
の範囲で一定温度がより望ましい。保持温度がこの範囲より高いと、転写工程前に塗膜の
ゲル化反応が急速に進行するために好ましくなく、保持温度がこの範囲より低いと、転写
工程前の塗膜のゲル化反応が遅く、生産性が低下し好ましくない。ゾル溶液を塗布後、溶
媒の蒸発が進むとともに前駆体の重合反応も進行し、ゾル溶液の粘度などの物性も短時間
で変化する。溶媒の蒸発量は、ゾル溶液調製時に使用する溶媒量（ゾル溶液の濃度）にも
依存する。例えば、ゾル溶液がシリカ前駆体である場合には、ゲル化反応としてシリカ前
駆体の加水分解・縮重合反応が起こり、脱アルコール反応を通じてゾル溶液中にアルコー
ルが生成する。一方、ゾル溶液中には溶媒としてアルコールのような揮発性溶媒が使用さ
れている。つまり、ゾル溶液中には、加水分解過程に生成したアルコールと、溶媒として
存在したアルコールが含まれ、それらを乾燥工程で除去することでゾルゲル反応が進行す
る。それゆえ、ゲル化反応と用いる溶媒も考慮して保持時間や保持温度を調整することが
望ましい。なお、乾燥工程では、基板をそのまま保持するだけでゾル溶液中の溶媒が蒸発
するので、必ずしも加熱や送風などの積極的な乾燥操作を行う必要がなく、塗膜を形成し
た基板をそのまま所定時間だけ放置したり、後続の工程のために所定時間の間に搬送する
だけでも足りる。すなわち、基板形成工程において乾燥工程は必須ではない。
【００３２】
　上記のようにして設定された経過時間後に、微細な凹凸パターンを有するモールドを塗
膜に押し付けることで凹凸パターンを基板上の塗膜に転写する（図３の工程Ｓ４）。モー
ルドとして柔軟性または可撓性のあるフィルム状モールドを用いることが望ましい。例え
ば、図４に示すように押圧ロール１２２とその直下に搬送されている基板１０との間にフ
ィルム状モールド５０を送り込むことでフィルム状モールド５０の凹凸パターンを基板１
０上の塗膜（ゾル溶液）４２に転写することができる。すなわち、フィルム状モールド５
０を押圧ロール１２２により塗膜４２に押し付ける際に、フィルム状モールド５０と基板
１０を同期して搬送しながらフィルム状モールド５０を基板１０の塗膜４２の表面に被覆
する。この際、押圧ロール１２２をフィルム状モールド５０の裏面（凹凸パターンが形成
された面と反対側の面）に押しつけながら回転させることで、フィルム状モールド５０と
基板１０が進行しながら密着する。なお、長尺のフィルム状モールド５０を押圧ロール１
２２に向かって送り込むには、長尺のフィルム状モールド５０が巻き付けられたフィルム
ロールからそのままフィルム状モールド５０を繰り出して用いるのが便利である。
【００３３】
　本発明の光学部材の製造に用いるフィルム状モールドは、フィルムまたはシート状であ
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り、表面に凹凸の転写パターンを有するモールドである。例えば、シリコーン樹脂、ポリ
エチレンテレフタレート（ＰＥＴ）、ポリエチレンテレナフタレート（ＰＥＮ）、ポリカ
ーボネート（ＰＣ）、シクロオレフィンポリマー（ＣＯＰ）、ポリメチルメタクリレート
（ＰＭＭＡ）、ポリスチレン（ＰＳ）、ポリイミド（ＰＩ）、ポリアリレートのような有
機材料で形成される。また、凹凸パターンは、上記材料に直接形成されていてもよいし、
上記材料を基材（基板シート）として、その上に被覆された凹凸形成材料に形成してもよ
い。凹凸形成材料としては、光硬化性樹脂や、熱硬化性樹脂、熱可塑性樹脂が使用できる
。
【００３４】
　フィルム状モールドの寸法、特に長さは量産する光学基板の寸法や、１回の製造プロセ
スで連続的に製造する光学基板の数（ロット数）によって適宜設定することができる。例
えば、長さ１０ｍ以上の長尺なモールドにして、ロールに巻き取られたフィルム状モール
ドをロールから連続的に繰り出しながら複数の基板に連続的に転写してもよい。フィルム
状モールドの幅は、５０～３０００ｍｍ、厚み１～５００μｍにし得る。基材と塗膜の間
には、密着性を高めるために表面処理や易接着処理を施してもよい。また、必要に応じて
、それらの凹凸パターン面上に離型処理を施してもよい。凹凸パターンは、任意の形状を
任意の方法で形成し得る。
【００３５】
　フィルム状モールドは、金属などで形成されたロール状モールドと比べて次のような利
点がある。金属や石英などから形成された硬質のモールドは、その凹凸パターンに欠陥が
見つかった場合に、その欠陥部の洗浄やリペア（欠陥補修）が可能であり、それにより、
欠陥部がゾルゲル材料層へ転写されることによる不良を防ぐことができる。しかし、フィ
ルム状モールドの場合は、そのような洗浄・リペアが容易ではない。一方で、金属や石英
などのモールドはロール状であり、モールドが目詰まりなどで欠陥が生じた際、直ぐに転
写装置を止めてモールドの交換を行わなければならない。これに対して、フィルム状モー
ルドでは枚葉でガラス基板に対応させながら転写するので、目詰まりなどの不良がある箇
所は検査段階でマークしておき、その不良箇所がガラス基板を通過するまでガラス基板側
の搬送を待機させることができる。このため、全体的に見ると不良品の発生を低減でき、
それによりスループットを向上させることができる。さらに、金属や石英などの硬質モー
ルドから直接ゾルゲル材料層へ凹凸パターンを転写しようとすると、次に示すように種々
の制限が生じ、所望の性能を十分に引き出せないことがある。例えば、ゾルゲル材料層が
形成される基板にガラスなどの硬質の基板を用いる場合、硬質同士のためモールドの押し
圧を強めると基板が割れるなどのダメージが入り、逆に弱めると凹凸パターン転写が浅く
なるなど押し圧の調整が難しい。そのため、基板に柔軟な材料を用いるか、モールドに柔
軟な材料を用いることを強いられる。フィルム状モールド(ソフトモールド)を用いた場合
でも、フィルム状モールドに対しては離型しやすく、基板側には密着性が良く、かつ凹凸
のパターン転写性も良好な材料が望ましい。
【００３６】
　フィルム状モールドの凹凸パターンは、例えば、凹凸のピッチが均一ではなく、凹凸の
向きに指向性がないような不規則な凹凸パターンが望ましい。凹凸の平均ピッチとしては
、例えば１００～１５００ｎｍの範囲にすることができ、２００～１２００ｎｍの範囲で
あることがより好ましい。凹凸の平均高さは、２０～２００ｎｍの範囲であることが好ま
しく、３０～１５０ｎｍの範囲であることがより好ましい。このような凹凸パターンから
散乱及び／または回折される光は、単一のまたは狭い帯域の波長の光ではなく、比較的広
域の波長帯を有し、散乱光及び／または回折される光は指向性がなく、あらゆる方向に向
かう。
【００３７】
　図４に示すような押圧ロールを用いたロールプロセスでは、プレス式と比較して以下の
ような利点がある。ｉ）モールドと塗膜とが接する時間が短いため、モールドや基板及び
基板を設置するステージなどの熱膨張係数の差によるパターンくずれを防ぐことができる
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。ｉｉ）ロールプロセスであるため生産性が向上し、さらに長尺のフィルム状モールドを
用いることで生産性を一層向上することができる。ｉｉｉ）ゲル溶液中の溶媒の突沸によ
ってパターン中にガスの気泡が発生したり、ガス痕が残ることを防止することができる。
ｉｖ）基板（塗膜）と線接触するため、転写圧力及び剥離力を小さくでき、大面積化に対
応し易い。ｖ）押圧時に気泡をかみ込むことがない。さらに、モールドとして可撓性のあ
るフィルム状モールドを用いているので、比較的硬質な基板１０の上に形成されたゾルゲ
ル材料層４２にモールドの凹凸パターンを転写するときに、モールドのパターンを基板全
面に渡ってゾルゲル材料層に均一に押圧することができる。これにより、ゾルゲル材料層
に忠実にモールドの凹凸パターンが転写され、転写漏れや欠陥の発生を抑制することがで
きる。
【００３８】
　この転写工程において、塗膜を加熱しながらフィルム状モールドを塗膜に押し付けても
よい。塗膜を加熱する方法として、例えば、加熱を押圧ロールを通じて行ってもよく、或
いは、塗膜の加熱を直接あるいは基板側から行ってもよい。加熱を押圧ロールを通じて行
う場合には、押圧ロール（転写ロール）の内部に加熱手段を設けてもよく、任意の加熱手
段を使用することができる。押圧ロールの内部に加熱ヒータを備えるものが好適であるが
、押圧ロールとは別体のヒータを備えていてもよい。いずれにしても塗膜を加熱しながら
押圧が可能であれば、どのような押圧ロールを用いてもよい。押圧ロールは、表面に耐熱
性のあるエチレン－プロピレン－ジエンゴム（ＥＰＤＭ）やシリコーンゴム、ニトリルゴ
ム、フッ素ゴム、アクリルゴム、クロロプレンゴムなどの樹脂材料の被膜を有するロール
が好ましい。また、押圧ロールで加えられた圧力に抗するために押圧ロールに対向して基
板を挟むように支持ロールを設けてもよく、あるいは基板を支持する支持台を設置しても
よい。
【００３９】
　押圧の際の塗膜の加熱温度は、４０℃～１５０℃にすることができ、押圧ロールを用い
て加熱する場合には押圧ロールの加熱温度は、同様に４０℃～１５０℃にすることができ
る。このように押圧ロールを加熱することにより、モールドにより押圧が行われた塗膜か
らモールドをすぐに剥離することができ、生産性を向上することができる。塗膜または押
圧ロールの加熱温度が４０℃未満では、塗膜からのモールドの速やかな剥離が期待できず
、１５０℃を超えると、使用する溶媒が急激に蒸発し、凹凸パターンの転写が不十分にな
る恐れがある。また、塗膜を加熱しながら押圧することにより、後述するゾルゲル材料層
の仮焼成と同様な効果が期待できる。
【００４０】
　塗膜（ゾルゲル材料層）にモールドを押し付けた後、塗膜を仮焼成してもよい。塗膜を
加熱しないで押圧する場合には、仮焼成を行うことが好ましい。仮焼成することにより塗
膜のゲル化を進め、パターンを固化し、剥離の際に崩れにくくする。すなわち、仮焼成は
、確実なパターン形成とモールドの剥離性の向上という二つの役割がある。仮焼成を行う
場合には、大気中で４０～１５０℃の温度で加熱することが好ましい。
【００４１】
　転写工程または仮焼成工程後の塗膜（ゾルゲル材料層）からモールドを剥離する（図３
の工程Ｓ５）。前述のようにロールプロセスを使用するので、プレス式で用いるプレート
状モールドに比べて剥離力は小さくてよく、塗膜がモールドに残留することなく容易にモ
ールドを塗膜から剥離することができる。特に、塗膜を加熱しながら押圧するので反応が
進行し易く、押圧直後にモールドは塗膜から剥離し易くなる。さらに、モールドの剥離性
の向上のために、剥離ロールを使用してもよい。図４に示すように剥離ロール１２３を押
圧ロール１２２の下流側に設け、剥離ロール１２３によりフィルム状モールド５０を塗膜
４２に付勢しながら回転支持することで、フィルム状モールド５０が塗膜に付着された状
態を押圧ロール１２２と剥離ロール１２３の間の距離だけ（一定時間）維持することがで
きる。そして、剥離ロール１２３の下流側でフィルム状モールド５０を剥離ロール１２３
の上方に引き上げるようにフィルム状モールド５０の進路を変更することでフィルム状モ
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ールド５０は凹凸が形成された塗膜４２から引き剥がされる。なお、フィルム状モールド
５０が塗膜に付着されている期間に前述の塗膜の仮焼成や加熱を行ってもよい。なお、剥
離ロール１２３を使用する場合には、例えば４０～１５０℃に加熱しながら剥離すること
により塗膜の剥離を一層容易にすることができる。
【００４２】
　基板１０の塗膜（ゾルゲル材料層）４２からモールドが剥離された後、塗膜を本焼成す
る（図３の工程Ｓ６）。本焼成により塗膜を構成するシリカのようなゾルゲル材料層中に
含まれている水酸基などが脱離して塗膜がより強固となる。本焼成は、２００～１２００
℃の温度で、５分～６時間程度行うのが良い。こうして塗膜は硬化してフィルム状モール
ドの凹凸パターンに対応する凹凸パターン層１２を有する基板１０が得られる。この時、
ゾルゲル材料層がシリカである場合は、焼成温度、焼成時間に応じて非晶質または結晶質
、または非晶質と結晶質の混合状態となる。
【００４３】
＜補助層＞
　補助層１４は凹凸パターン層１２上に形成される。補助層１４は、凹凸パターン層１２
の表面の凹凸パターンを滑らか（浅い波形）にすることによって、その上に形成される第
１電極層１６で生じるリーク電流の発生を防止するように作用する。一方で、本発明者の
実験によると、補助層１４の第１電極１６の側の表面（以下、適宜、補助層１４の表面と
いう）に凹凸パターンが残らないようにすると、すなわち、補助層１４の表面を平坦な面
とすると、凹凸パターンが残っている場合に比べて光取出し効率が逆に低下することが分
かった。この理由について発明者は次のように考察している。補助層１４の表面が平坦で
あると第１電極１６、有機層１８、第２電極２０も平坦になり、有機層１８から第２電極
２０に至った光が第２電極２０の自由電子により吸収される、いわゆるプラズモン吸収が
起こる。このような理由から、補助層１４の表面の凹凸形状は凹凸パターン層１２ほど凹
凸の深さが深くはないが、平坦にならない程度に凹凸形状を制御する必要がある。本発明
においては、補助層１４の表面の凹凸形状、すなわち、凹凸（深さ）の度合いを表すため
に、凹凸パターン層１２の表面の凹凸形状（以下、適宜「第１の凹凸形状」という）の凹
凸深さ（以下、適宜「第１の凹凸深さ」という）の標準偏差に対する補助層１４の基板１
０と反対側の表面の凹凸形状（以下、適宜「第２の凹凸形状」という）の凹凸深さ（以下
、適宜「第２の凹凸深さ」という）の標準偏差の変化率を用いている。この変化率を、本
文中で適宜、「形状変化率」と呼ぶ。すなわち、形状変化率Ｗは、下記式で表される。
　　　Ｗ＝（σ１－σ２）／σ１
　式中、σ１は第１の凹凸深さの標準偏差であり、σ２は第２の凹凸深さの標準偏差であ
る。
【００４４】
　本発明においては、形状変化率は７０％以下であり、特に２０％～７０％であることが
望ましい。第２の凹凸形状（波形）が補助層に存在していると、その上に堆積される第１
電極層１６及び有機層１８の表面は第２の凹凸形状に倣うようにして凹凸形状となり、各
層の境界において前述の凹凸パターン層１２と同様の回折格子効果が期待できる。しかし
、形状変化率があまり小さいと、第２の凹凸形状が第１の凹凸形状に近くなり、特に第１
電極１６に顕著な突起が生じるためにリーク電流が発生し易くなると考えられる。このた
め、形状変化率は２０％以上であることが好ましい。一方で、形状変化率が大きくなると
、すなわち、補助層１４の表面が平坦化してくると、リーク電流の発生を抑制し易くなる
が、補助層１４の表面からの反射により第２電極表面でのプラズモン吸収が起こり易くな
り、それによる光取出し効率が低下する。それゆえ、形状変化率は７０％以下なるように
補助層１４の表面形状を制御する。また、補助層１４の表面の凹凸形状だけで評価すると
、第２の凹凸深さの標準偏差が２．５ｎｍ未満になるとプラズモン吸収が起こり易くなる
と考えられる。
【００４５】
　補助層１４の膜厚は、有機ＥＬ素子の積層構造内で生じる多重干渉にも影響を与える。
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それゆえ、基板から取り出される光のピーク波長位置を最適化またはシフトするために補
助層１４の厚みを適宜調整することができる。
【００４６】
　補助層１４は、ＴｉＯ２、ＺｎＯ、ＺｎＳ、ＺｒＯ、ＢａＴｉＯ３、ＳｒＴｉＯ２等の
無機材料から構成することが好ましい。このうち、成膜性や屈折率の関係からＴｉＯ２が
好ましい。補助層１４は、任意の方法で形成することができるが、ゾルゲル材料の溶液を
塗布してゲル化する方法、無機微粒子分散液を塗布乾燥する方法、液相堆積法（ＬＰＤ：
ｌｉｑｕｉｄ　Ｐｈａｓｅ　Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ）などを用いることができる。ＴｉＯ

２の分散液を用いる場合には、ＴｉＯ２微粒子が１０ｎｍより小さくならず、また２次凝
集体となりやすく完全に開砕できない。この結果、補助層１４の表面粗さが５ｎｍを超え
てしまい、リーク電流が生じやすくなる。このため、チタンのアルコキシドや有機化合物
を用いたゾルゲル溶液をスピンコートなどで塗布し、乾燥加熱してゲル化させるゾルゲル
法を用いることが好ましい。
【００４７】
＜第１電極＞
　第１電極１６が補助層１４上に形成される。第１電極１６は、その上に形成される有機
層１８からの光の基板側に透過させるために透過性を有する。それゆえ、透明電極とも呼
ばれる。電極材料としては、例えば、酸化インジウム、酸化亜鉛、酸化スズ、及びそれら
の複合体であるインジウム・スズ・オキサイド（ＩＴＯ）、金、白金、銀、銅が用いられ
る。これらの中でも、透明性と導電性の観点から、ＩＴＯが好ましい。
【００４８】
　第１電極１６の形成方法としては、蒸着法、スパッタ法、ＣＶＤ法、スプレー法等の公
知の方法を適宜採用することができる。これらの方法の中でも、密着性を上げるという観
点から、スパッタ法が好ましい。スパッタ法等で電極材料層を成膜した後、フォトリソグ
ラフィプロセス（フォトエッチング法）を用いて所望の電極パターンを形成することがで
きる。
【００４９】
　第１電極１６の実膜厚で、８０～２００ｎｍ、または、光学膜厚で１６０～４００ｎｍ
の範囲にし得る。本発明においては、厚みが前記下限未満では、導電性が不十分となり易
く、前記上限を超えると、透明性が不十分となり、また、発光した光（ＥＬ光）が第１電
極１６及び補助層１４の内部に定在し易くなり、光の取り出し効率が低下するおそれがあ
る。特に、補助層１４と第１電極の屈折率が近い値であり且つそれらの合計膜厚が所定の
厚み以上であると、発光した光は、それらの二層内に定在し易くなる。後述する実施例の
結果などから、補助層と第１電極の膜厚を光学的長さで表した場合の合計（合計光学膜厚
）が、１６０ｎｍ～４００ｎｍとなるようにすることが望ましい。通常、光が膜内で定在
することができる膜の厚さはλ／４と言われているが、このことは、有機ＥＬ素子の発光
中心波長が６００ｎｍ程度であるので多小影響していると考えられる。合計光学膜厚が４
００ｎｍを超えると発光した光が二層内に定在し易くなり、光の取り効率が低下し、また
、いずれかの層にクラックが入るなどの構造的な欠陥も生じ易くなる。合計光学膜厚が１
６０ｎｍ未満になると凹凸パターン層に発生した凹み欠陥や異物をそれらの膜で修復でき
ず、リーク電流が発生し易くなる。合計光学膜厚は１６０～２５０ｎｍが好ましい。なお
、補助層１４と同様に第１電極層１６の膜厚は、有機ＥＬ素子の積層構造内で生じる多重
干渉にも影響を与える。それゆえ、基板から取り出される光のピーク波長位置を最適化す
るために、補助層１４とともにあるいは補助層１４とは別に第１電極層１６の厚みを調整
してもよい。なお、本明細書においては、光学膜厚と表記しない場合には、実際の膜厚（
実膜厚）を意味する。
【００５０】
　本発明において、基板１０をガラス材料から形成し、凹凸形成層１２をシリカ系のゾル
ゲル材料を用いた場合には、第１電極層１６、補助層１４、凹凸形成層１２及び基板１０
との間に以下のような屈折率の関係が成立することが望ましい。基板１０、凹凸形成層１



(13) JP 5680800 B2 2015.3.4

10

20

30

40

50

２、補助層１４、第１電極層１６の屈折率をそれぞれｎ０、ｎ１、ｎ２、及びｎ３とする
と、
　ｎ２≧ｎ３＞ｎ１≦ｎ０
　さらに、凹凸パターン層／基板の界面での全反射を抑制するために、０≦ｎ１-ｎ０≦
０．１であることが好ましい。なお、第１電極層１６の屈折率（λ＝５５０ｎｍ）は、基
板温度を２００℃以上になるよう加熱しながら成膜した場合は１．８～１．９となり、基
板温度を室温で成膜した場合は２．０～２．１となるが、補助層１４の屈折率はいずれの
場合でも第１電極層１６の屈折率以上の値をとる。
【００５１】
＜有機層＞
　有機層１８は、有機ＥＬ素子の有機層に用いることが可能なものであれば特に制限され
ず、公知の有機層を適宜利用することができる。また、このような有機層１８は、種々の
有機薄膜の積層体であってもよく、例えば、正孔輸送層、発光層、及び電子輸送層からな
る積層体であってもよい。正孔輸送層の材料としては、フタロシアニン誘導体、ナフタロ
シアニン誘導体、ポルフィリン誘導体、Ｎ，Ｎ’－ビス（３ーメチルフェニル）－（１，
１’－ビフェニル）－４，４’－ジアミン（ＴＰＤ）や４，４’－ビス［Ｎ－（ナフチル
）－Ｎ－フェニル－アミノ］ビフェニル（α－ＮＰＤ）等の芳香族ジアミン化合物、オキ
サゾール、オキサジアゾール、トリアゾール、イミダゾール、イミダゾロン、スチルベン
誘導体、ピラゾリン誘導体、テトラヒドロイミダゾール、ポリアリールアルカン、ブタジ
エン、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（ｍ－ＭＴＤＡＴＡ）が挙げられるが、これらに限定されるものではない
。
【００５２】
　また、発光層は、第１電極１６から注入された正孔と第２電極２０から注入された電子
とを再結合させて発光させるために設けられる。発光層に使用できる材料としては、アン
トラセン、ナフタレン、ピレン、テトラセン、コロネン、ペリレン、フタロペリレン、ナ
フタロペリレン、ジフェニルブタジエン、テトラフェニルブタジエン、クマリン、オキサ
ジアゾール、ビスベンゾキサゾリン、ビススチリル、シクロペンタジエン、アルミニウム
キノリノール錯体（Ａｌｑ３）などの有機金属錯体、トリ－（ｐ－ターフェニル－４－イ
ル）アミン、１－アリール－２，５－ジ（２－チエニル）ピロール誘導体、ピラン、キナ
クリドン、ルブレン、ジスチリルベンゼン誘導体、ジスチリルアリーレン誘導体、ジスチ
リルアミン誘導体及び各種蛍光色素等を用いることができる。またこれらの化合物のうち
から選択される発光材料を適宜混合して用いることも好ましい。また、スピン多重項から
の発光を示す材料系、例えば燐光発光を生じる燐光発光材料、およびそれらからなる部位
を分子内の一部に有する化合物も好適に用いることができることが挙げられる。なお、前
記燐光発光材料はイリジウムなどの重金属を含むことが好ましい。上述した発光材料をキ
ャリア移動度の高いホスト材料中にゲスト材料としてドーピングして、双極子－双極子相
互作用（フェルスター機構）、電子交換相互作用（デクスター機構）を利用して発光させ
ても良い。また、電子輸送層９７の材料としては、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、フル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、アルミニウムキノリノール錯体
（Ａｌｑ３）などの有機金属錯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。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。なお、正孔輸送層もしく
は電子輸送層が発光層の役割を兼ねていてもよい。この場合、第１電極１６と第２電極２
０の間の有機層１８は二層となる。
【００５３】
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　さらに、第２電極２０からの電子注入を容易にするという観点から、有機層１８と第２
電極２０の間に電子注入層としてフッ化リチウム（ＬｉＦ）、Ｌｉ２Ｏ３等の金属フッ化
物や金属酸化物、Ｃａ、Ｂａ、Ｃｓ等の活性の高いアルカリ土類金属、有機絶縁材料等か
らなる層を設けてもよい。また、第１電極１６からの正孔注入を容易にするという観点か
ら、有機層１８と第１電極１６の間に正孔注入層として、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
は導電性高分子オリゴマー、特にチオフェンオリゴマーなどからなる層を設けても良い。
【００５４】
　また、有機層１８が正孔輸送層、発光層、及び電子輸送層からなる積層体である場合、
正孔輸送層、発光層、及び電子輸送層の厚みは、それぞれ１～２００ｎｍの範囲、５～１
００ｎｍの範囲、及び５～２００ｎｍの範囲であることが好ましい。有機層１８を積層す
る方法としては、蒸着法、スパッタ法、スピンコート法、ダイコート法等の公知の方法を
適宜採用することができる。
【００５５】
　＜第２電極＞
　有機層１８上に金属電極として第２電極２０が設けられている。第２電極２０の材料と
しては、仕事関数の小さな物質を適宜用いることができ、特に限定されないが、例えば、
アルミニウム、ＭｇＡｇ、ＭｇＩｎ、ＡｌＬｉが挙げられる。また、第２電極２０の厚み
は５０～５００ｎｍの範囲であることが好ましい。厚みが前記下限未満では、導電性が低
下し易く、前記上限を超えると、電極間の短絡が発生した際に、修復が困難となる可能性
がある。第２電極２０は、蒸着法、スパッタ法等の公知の方法を採用して積層することが
できる。こうして、図１に示すような構造の有機ＥＬ素子３０が得られる。
【００５６】
　第２電極２０は金属電極であるために、その鏡面反射対策として偏光板を第２電極２０
上に設けてもよい。有機ＥＬ素子３０は、さらに有機ＥＬ素子３０を水分や酸素による劣
化を防止するために周囲が封止材料により封止されていてもよい。
【００５７】
　図２に本発明の有機ＥＬ素子の別の実施形態を示す。この有機ＥＬ素子４０は、図１に
示した有機ＥＬ素子の基板１０の外側面にレンズ層２２が設けられている。このようなレ
ンズ層２２を設けることで、基板１０内を通過してきた光が基板１０（レンズ層２２を含
む）と空気の界面において全反射することを抑制して光取出し効率を向上することができ
る。レンズ層２２としては、例えば、半球レンズ、コルゲート構造レンズを採用すること
ができる。このようなレンズ層２２としては、有機ＥＬ素子の光の取り出しのために用い
ることが可能なものであればよく、特に制限されず、素子の外側へ光を取出すことが可能
な構造を有する任意の光学部材を用いることができる。このようなレンズ層２２としては
、例えば、半球レンズのような凸レンズ、凹レンズ、プリズムレンズ、円柱状レンズ、レ
ンチキュラー型レンズ、後述する回折格子基板を製造する方法と同様の方法で形成するこ
とが可能な凹凸層からなるマイクロレンズ等の各種レンズ部材、透明体に拡散材が練りこ
まれた拡散シート、拡散板等を使用してもよい。これらのうち、より効率よく光を取り出
すことが可能となることから、レンズ部材が好ましい。また、このようなレンズ層２２と
しては、複数のレンズ部材を用いてもよく、この場合には微細なレンズ部材を配列させて
、いわゆるマイクロレンズ（アレイ）を形成してもよい。レンズ層２２は、市販品を用い
てもよい。
【００５８】
　また、レンズ層２２として、回折格子基板を製造する方法と同様の方法で形成すること
が可能な凹凸層からなるマイクロレンズを用いる場合、その凹凸の形状が、原子間力顕微
鏡により解析して得られる凹凸解析画像に２次元高速フーリエ変換処理を施してフーリエ
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変換像を得た場合に、前記フーリエ変換像が、波数の絶対値が０μｍ－１である原点を略
中心とする円状又は円環状の模様を示す形状であることが好ましい。このような凹凸層か
らなるマイクロレンズにおいては、凹凸形状があらゆる断面方向から見た場合に等方的な
ものとなり、一方の面（基板と接している面）側から光を入射させて、前記形状が形成さ
れている面から光を出射させた場合に、出射光の角度依存性（輝度の角度依存性）及び色
度の変化を十分に低減することが可能となる。
【００５９】
　また、レンズ層２２として前述のような凹凸層からなるマイクロレンズを用いる場合、
前記凹凸のフーリエ変換像が、波数の絶対値が１μｍ－１以下の範囲内となる領域内に存
在するものであることが好ましい。このようなフーリエ変換像が上記の条件を示す場合に
は、出射光の角度依存性及び色度の変化をより高度な水準で十分に低減することが可能と
なる。また、このようなフーリエ変換像の円状又は円環状の模様としては、可視域（３８
０ｎｍ～７８０ｎｍ）にある発光スペクトルを効率よく屈折もしくは回折させるという観
点から、波数の絶対値が０．０５～１μｍ－１の範囲内となる領域内に存在することが好
ましく、波数の絶対値が０．１～０．５μｍ－１の範囲内となる領域内に存在することが
より好ましい。このような波数の絶対値の範囲内の領域に前記円状又は円環状の模様が存
在しない場合、すなわち、前記円状及び円環状の模様を構成するフーリエ変換像の輝点の
うち前記範囲内に存在する輝点の数が３０％未満である場合には、光を取り出すためのレ
ンズとして有効な屈折が得られない傾向にある。また、このようなフーリエ変換像の模様
としては、可視域（３８０ｎｍ～７８０ｎｍ）にある波長の光に対して十分な効果を得る
という観点から、円環状であることがより好ましい。
【００６０】
　また、レンズ層２２として前述のような凹凸層からなるマイクロレンズを用いる場合、
マイクロレンズの凹凸の平均ピッチが２～１０μｍの範囲であることが好ましく、２．５
～５μｍの範囲であることがより好ましい。このような凹凸の平均ピッチが前記下限未満
では、光学部材の光を外部に取出すための屈折効果よりも回折格子としての回折効果の方
が強くなり、光の取出し効果が低下するばかりか、出射光の角度依存性が高くなり、測定
位置によっては十分な発光が得られなくなる傾向にあり、他方、前記上限を超えると、回
折効果が得られにくくなり、通常の半球レンズと同様の特性となる傾向にある。更に、こ
のようなマイクロレンズの凹凸の平均高さは４００～１０００ｎｍの範囲であることが好
ましく、６００～１０００ｎｍの範囲であることがより好ましく、７００～９００ｎｍの
範囲であることが更に好ましい。このような凹凸の平均高さ（深さ）が前記下限未満では
、十分な屈折もしくは回折効果が得られなくなる傾向にあり、他方、前記上限を超えると
、機械的強度が低下し、製造時や使用時にクラックが生じ易くなる傾向にある。なお、こ
のような凹凸層からなるマイクロレンズは、後述する回折格子基板の製造方法を採用して
、母型を形成する際の条件等を適宜変更して、凹凸形状の特性（サイズ等）を適宜調整す
ることにより形成することができる。
【００６１】
　また、このような光を外部に取出すためのレンズ層２２としては、有機ＥＬ素子の用途
やサイズ、構成等に応じて、種々のサイズ及び形状のものを用いることができるが、空気
と外側取出し構造の界面での反射を抑制する観点から、半球レンズ及び後述する回折格子
基板を製造する方法と同様の方法で形成することが可能な凹凸層からなるマイクロレンズ
を用いることが好ましく、さらに、有機ＥＬ素子の厚みが重要視されない（厚くても構わ
ない場合には、半球レンズを用いることが好ましく、厚みが重要視される（薄いほうが好
まれる）場合には、前記凹凸層からなるマイクロレンズを用いることが好ましい。このよ
うに、回折格子基板を製造する方法と同様の方法を用いて得られる凹凸層からなるマイク
ロレンズを用いた場合、凹凸形状があらゆる断面方向から見た場合に等方的なものとなり
、一方の面（基板と接している面）側から光を入射させて、前記形状が形成されている面
から光を出射させた場合に、出射光の角度依存性（輝度の角度依存性）及び色度の変化を
十分に低減することが可能となる。
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【００６２】
　また、このようなレンズ層２２として好適な半球レンズは、半球レンズの底面の面積が
有機ＥＬ素子の発光面積の１倍～１０倍の半球レンズが好ましい。すなわち、半球レンズ
を用いる場合には、有機ＥＬ素子の発光エリアである１ピクセルの面積の１倍～１０倍の
底面面積を有する半球レンズを利用して、有機ＥＬ素子の発光エリアである１ピクセルを
完全に半球レンズの底面で覆うことが好ましい。このような半球レンズの底面の面積が前
記下限未満では有機ＥＬ素子で発光した光が半球レンズの球面部に対し、斜め方向から入
射する成分が増える傾向にあり、他方、前記上限を超えると有機ＥＬ素子が大きくなりす
ぎ、また半球レンズが高価になる傾向にある。
【００６３】
　このようなレンズ層２２の材質としては特に制限されず、任意の材質からなる光学部材
を用いることができ、例えば、ガラスなどの透明無機材料、ポリエチレンテレフタレート
等のポリエステル系樹脂、セルロース系樹脂、アセテート系樹脂、ポリエーテルサルホン
系樹脂、ポリカーボネート系樹脂、ポリアミド系樹脂、ポリイミド系樹脂、ポリオレフィ
ン系樹脂、アクリル系樹脂等のような透明なポリマー等からなる透明樹脂材料などを用い
ることができる。また、このようなレンズ層２２は、有機ＥＬ素子とレンズ層２２との間
での反射を抑制するべく、有機ＥＬ素子とレンズ層２２との間に空気を挟まないように、
粘着剤層及び／又は接着剤層を介して前記基板１０上に積層されていることが好ましい。
【００６４】
　さらに、このようなレンズ層２２は、その表面の耐摩擦性や耐傷性が向上するという観
点から、光学部材の表面上（レンズ層２２として前述のような凹凸層からなるマイクロレ
ンズを用いる場合、凹凸形状が形成されている表面上）に保護層が積層されていてもよい
。このような保護層としては、透明フィルムや透明な無機蒸着層を用いることができる。
このような透明フィルムとしては特に制限されず、任意の透明フィルムを用いることがで
き、例えば、ポリエチレンテレフタレート等のポリエステル系樹脂、セルロース系樹脂、
アセテート系樹脂、ポリエーテルサルホン系樹脂、ポリカーボネート系樹脂、ポリアミド
系樹脂、ポリイミド系樹脂、ポリオレフィン系樹脂、アクリル系樹脂等のような透明なポ
リマーからなるフィルムが挙げられる。また、このような透明フィルムは一方の面に粘着
剤層又は接着剤層を形成して、光学部材の表面上に貼りあわせて使用してもよい（なお、
レンズ層２２として前述のような凹凸層からなるマイクロレンズを用いる場合、凸部間に
空間が形成されるようにして透明フィルムを貼り合わせてもよい。）。このような粘着剤
又は接着剤としては、例えば、アクリル系粘着剤、エチレン－酢酸ビニル共重合体、天然
ゴム系粘着剤、ポリイソブチレン、ブチルゴム、スチレン－ブチレン－スチレン共重合体
、スチレン－インプレン－スチレンブロック共重合体等の合成ゴム系粘着剤、ポリウレタ
ン系粘着剤、ポリエステル系粘着剤を用いてもよい。
【００６５】
　また、前記保護層として無機蒸着層を積層する場合には、蒸着法により透明な無機層を
形成することが可能な公知の金属材料を適宜利用することができ、例えば、Ｓｎ、Ｉｎ、
Ｔｅ、Ｔｉ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｚｎ、Ｇｅ、Ｐｂ、Ｃｄ、Ｂｉ、Ｓｅ、Ｇａ、Ｒｂ等の金属の
酸化物、窒化物、硫化物等が挙げられる。また、このような金属材料としては、酸化によ
る劣化を十分に防止できるという観点からは、ＴｉＯ２を好適に用いることができ、また
、安価で高輝度が得られるという観点からはＺｎＳを好適に用いることができる。また、
このような無機蒸着層を形成する方法としては特に制限されず、任意の物理蒸着装置を用
いて適宜製造することができる。
【００６６】
　以下、本発明の有機ＥＬ素子を実施例により具体的に説明するが、本発明はそれらの実
施例に限定されるものではない。
【００６７】
［実施例１］
　この実施例では、回折格子基板（凹凸パターン層を備える基板）を作製し、次いでこの
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回折格子基板を用いて有機ＥＬ素子を製造する。最初に、回折格子基板を作製するために
、ＢＣＰ法を用いて凹凸表面を有する回折格子モールドを作製する。
【００６８】
＜回折格子モールドの作製＞
　下記のようなポリスチレン（以下、適宜「ＰＳ」と略する）とポリメチルメタクリレー
ト（以下、適宜「ＰＭＭＡ」と略する）とからなるＰｏｌｙｍｅｒ　Ｓｏｕｒｃｅ社製の
ブロック共重合体を用意した。
ＰＳセグメントのＭｎ＝７５０，０００、
ＰＭＭＡセグメントのＭｎ＝７２０，０００、
ブロック共重合体のＭｎ＝１，４７０，０００、
ＰＳセグメントとＰＭＭＡセグメントの体積比（ＰＳ：ＰＭＭＡ）＝５４：４６、
分子量分布（Ｍｗ／Ｍｎ）＝１．２１、ＰＳセグメントのＴｇ＝１０７℃、
ＰＭＭＡセグメントのＴｇ＝１３４℃
【００６９】
　ブロック共重合体における第１及び第２のポリマーセグメントの体積比（第１のポリマ
ーセグメント：第２のポリマーセグメント）は、ポリスチレンの密度が１．０５ｇ／ｃｍ
３であり、ポリメチルメタクリレートの密度が１．１９ｇ／ｃｍ３であるものとして算出
した。ポリマーセグメント又はポリマーの数平均分子量（Ｍｎ）及び重量平均分子量（Ｍ
ｗ）は、ゲルパーミエーションクロマトグラフィ（東ソー（株）製、型番「ＧＰＣ－８０
２０」、ＴＳＫ－ＧＥＬ　ＳｕｐｅｒＨ１０００、ＳｕｐｅｒＨ２０００、ＳｕｐｅｒＨ
３０００及びＳｕｐｅｒＨ４０００を直列に接続したもの）を用いて測定した。ポリマー
セグメントのガラス転移点（Ｔｇ）は、示差走査熱量計（Ｐｅｒｋｉｎ－Ｅｌｍｅｒ社製
、製品名「ＤＳＣ７」）を用いて、０～２００℃の温度範囲について２０℃／ｍｉｎの昇
温速度にて昇温しつつ測定した。ポリスチレン及びポリメチルメタクリレートの溶解度パ
ラメータはそれぞれ９．０及び９．３である（化学便覧　応用編　改定２版参照）。
【００７０】
　このブロック共重合体１５０ｍｇとポリエチレンオキシドとして３７．５ｍｇのＡｌｄ
ｒｉｃｈ製ポリエチレングリコール２０５０（平均Ｍｎ＝２０５０）に、トルエンを、総
量が１５ｇになるように加えて溶解させて、ブロック共重合体溶液を調製した。
【００７１】
　このブロック共重合体溶液を孔径０．５μｍのメンブレンフィルターでろ過してブロッ
ク共重合体溶液を得た。信越シリコーン社製ＫＢＭ－５１０３を１ｇ、イオン交換水を１
ｇ、酢酸０．１ｍｌ、イソプロピルアルコールを１９ｇの混合溶液をガラス基板上にスピ
ンコート塗布した（回転速度５００ｒｐｍで１０秒間行った後、引き続いて８００ｒｐｍ
で４５秒間行った）。１３０℃で１５分間処理して、シランカップリング処理ガラスを得
た。得られたブロック共重合体溶液を、基材としてのシランカップリング処理ガラス上に
、スピンコートにより１５０～１７０ｎｍの膜厚で塗布した。スピンコートは、回転速度
２００ｒｐｍで１０秒間行った後、引き続いて３００ｒｐｍで３０秒間行った。
【００７２】
　次いで、薄膜が形成された基材を、予めクロロホルムの蒸気を充満したデシケータ中に
２４時間、室温にて静置することで溶媒アニール処理を施した。デシケータ（容量５Ｌ）
内には、クロロホルムを１００ｇ充填したスクリュー瓶が設置されており、デシケータ内
の雰囲気は飽和蒸気圧のクロロホルムで満たされている。溶媒アニール処理後の薄膜の表
面には、凹凸が観察されて、薄膜を構成するブロック共重合体がミクロ層分離しているこ
とが分かった。この薄膜の断面を透過型電子顕微鏡（ＴＥＭ）（日立社製Ｈ－７１００Ｆ
Ａ）により観察したところ、ＰＳ部分の円形の断面が基板表面と平行な方向に互いに離隔
しつつ基板表面に垂直な方向（高さ方向）に二段に配列しており、原子間力顕微鏡の解析
画像と併せて考察すると、ＰＳ部分がＰＭＭＡ部分から水平シリンダ構造に相分離してい
ることが分かった。ＰＳ部分がコア（島）となり、その周りをＰＭＭＡ部分が取り囲んで
いる（海）状態であった。
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【００７３】
　上記溶媒アニール処理により波形化された薄膜の表面に、スパッタにより、電流シード
層として２０ｎｍ程度の薄いニッケル層を形成した。次いで、この薄膜付き基材をスルフ
ァミン酸ニッケル浴中に入れ、温度５０℃で、電鋳（最大電流密度０．０５Ａ／ｃｍ２）
処理してニッケルを厚み２５０μｍになるまで析出させた。こうして得られたニッケル電
鋳体から薄膜付き基材を機械的に剥離した。次に、ニッケル電鋳体をテトラヒドロフラン
溶媒中に２時間浸け置き、その後、アクリル系ＵＶ硬化樹脂を塗布して硬化し、剥離する
ことを３回繰り返すことで、電鋳体の表面に一部付着していたポリマー成分を除去した。
その後、日本シービーケミカル製ケミゾール２３０３中に浸漬し、５０℃にて２時間攪拌
しながら洗浄した。その後、ＵＶオゾン処理を１０分間ニッケル電鋳体に施した。
【００７４】
　次いで、ニッケル電鋳体をダイキン化成品販売社製ＨＤ－２１０１ＴＨに約１分浸し、
乾燥した後、一晩静置した。翌日、ニッケル電鋳体を、ダイキン化成品販売社製ＨＤＴＨ
中に浸漬して約１分間超音波処理洗浄を行った。こうして離型処理されたニッケルモール
ドを得た。
【００７５】
　次に、ＰＥＴ基板（東洋紡製、コスモシャインＡ－４１００）上にフッ素系ＵＶ硬化性
樹脂を塗布し、ニッケルモールドを押し付けながら、紫外線を６００ｍＪ／ｃｍ２で照射
することでフッ素系ＵＶ硬化性樹脂を硬化させた。樹脂が硬化後、ニッケルモールドを硬
化した樹脂から剥離した。こうしてニッケルモールドの表面形状が転写された樹脂膜付き
ＰＥＴ基板からなる回折格子を得た。
【００７６】
＜回折格子基板の作製＞
　エタノール２４．３ｇ、水２．１６ｇ及び濃塩酸０．００９４ｇを混合した液に、テト
ラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）２．５ｇとメチルトリエトキシシラン（ＭＴＥＳ）２．１
ｇを滴下して加え、２３℃、湿度４５％で２時間攪拌してゾル溶液を得た。このゾル溶液
を、１５×１５×０．１１ｃｍのソーダライム製ガラス板（屈折率ｎ＝１．５２（λ＝５
５０ｎｍ））上にバーコートした。バーコーターとしてドクターブレード（ＹＯＳＨＩＭ
ＩＴＳＵ　ＳＥＩＫＩ社製）を用いた。このドクターブレードは塗膜の膜厚が５μｍとな
るような設計であったがドクターブレードに３５μｍの厚みのイミドテープを張り付けて
塗膜の膜厚が４０μｍとなるように調整した。ゾル溶液の塗布６０秒後に、塗膜に上記の
ようにして作製した回折格子モールドを、８０℃に加熱した押圧ロールを用いてガラス板
上の塗膜に押し付けながら回転移動した。塗膜の押圧が終了後、モールドを手作業で剥離
し、次いでオーブンを用いて３００℃で６０分加熱して本焼成を行った。こうして回折格
子モールドのパターンがゾルゲル材料に転写された凹凸パターン層を有する基板、すなわ
ち回折格子基板を得た。なお、押圧ロールは、内部にヒータを備え、外周が４ｍｍ厚の耐
熱シリコーンが被覆されたロールであり、ロール径φが５０ｍｍ、軸方向長さが３５０ｍ
ｍのものを用いた。
【００７７】
　この回折格子基板について、凹凸パターン層の表面の凹凸形状を原子間力顕微鏡（ＳＩ
Ｉナノテクノロジー社製の環境制御ユニット付走査型プローブ顕微鏡「Ｎａｎｏｎａｖｉ
ＩＩステーション／Ｅ－ｓｗｅｅｐ」）を用いて解析画像を得た。原子間力顕微鏡の解析
条件は、以下の通りである。
　測定モード：ダイナミックフォースモード
　カンチレバー：ＳＩ－ＤＦ４０（材質：Ｓｉ、レバー幅：４０μｍ、チップ先端の直径
：１０ｎｍ）
　測定雰囲気：大気中
　測定温度：２５℃。
【００７８】
　回折格子基板の任意の位置に３μｍ角（縦３μｍ、横３μｍ）の測定領域を測定して、
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上記のようにして凹凸解析画像を求めた。かかる凹凸解析画像中における、任意の凹部及
び凸部との深さ方向の距離を１００点以上測定し、その平均を算出して凹凸の平均高さ(
深さ)とする。この例で得られた解析画像より凹凸パターンの平均高さは５６ｎｍであっ
た。
【００７９】
　回折格子基板の任意の３μｍ角（縦３μｍ、横３μｍ）の測定領域を測定して上記のよ
うにして凹凸解析画像を求める。得られた凹凸解析画像に対し、１次傾き補正を含むフラ
ット処理を施した後に、２次元高速フーリエ変換処理を施すことによりフーリエ変換像を
得た。フーリエ変換像は波数の絶対値が０μｍ－１である原点を略中心とする円状の模様
を示しており、且つ前記円状の模様が波数の絶対値が１０μｍ－１以下の範囲内となる領
域内に存在することが確認された。
【００８０】
　なお、フーリエ変換像の円状の模様は、フーリエ変換像において輝点が集合することに
より観測される模様である。ここにいう「円状」とは、輝点が集合した模様がほぼ円形の
形状に見えることを意味し、外形の一部が凸状又は凹状となっているように見えるものも
含む概念である。輝点が集合した模様がほぼ円環状に見えることもあり、この場合を「円
環状」として表現する。なお、「円環状」は、環の外側の円や内側の円の形状がほぼ円形
の形状に見えるものも含み且つかかる環の外側の円や内側の円の外形の一部が凸状又は凹
状となっているように見えるものも含む概念である。また、「円状又は円環状の模様が波
数の絶対値が１０μｍ－１以下（より好ましくは１．２５～１０μｍ－１、更に好ましく
は１．２５～５μｍ－１）の範囲内となる領域内に存在する」とは、フーリエ変換像を構
成する輝点のうちの３０％以上（より好ましくは５０％以上、更により好ましくは８０％
以上、特に好ましくは９０％以上）の輝点が波数の絶対値が１０μｍ－１以下（より好ま
しくは１．２５～１０μｍ－１、更に好ましくは１．２５～５μｍ－１）の範囲内となる
領域内に存在することをいう。なお、凹凸構造のパターンとフーリエ変換像との関係につ
いて、次のことが分かっている。凹凸構造自体にピッチの分布や指向性もない場合には、
フーリエ変換像もランダムなパターン（模様がない）で現れるが、凹凸構造がＸＹ方向に
全体として等方的であるがピッチに分布がある場合には、円または円環状のフーリエ変換
像が現れる。また、凹凸構造が単一のピッチを有する場合には、フーリエ変換像に現れる
円環がシャープになる傾向がある。
【００８１】
　前記凹凸解析画像の２次元高速フーリエ変換処理は、２次元高速フーリエ変換処理ソフ
トウエアを備えたコンピュータを用いた電子的な画像処理によって容易に行うことができ
る。
【００８２】
＜凹凸の平均ピッチ＞
　回折格子の任意の３μｍ角（縦３μｍ、横３μｍ）の測定領域を測定して上記のように
して凹凸解析画像を求める。かかる凹凸解析画像中における、任意の隣り合う凸部同士又
は隣り合う凹部同士の間隔を１００点以上測定し、その平均を算出して凹凸の平均ピッチ
とする。この例で得られた解析画像より凹凸パターン層の凹凸パターンの平均ピッチは７
３．５ｎｍであった。
【００８３】
＜凹凸深さの分布の平均値＞
　凹凸パターン層の任意の３μｍ角（縦３μｍ、横３μｍ）の測定領域を測定して凹凸解
析画像を求める。その際に測定領域内の１６３８４点（縦１２８点×横１２８点）以上の
測定点における凹凸高さのデータをナノメートルスケールでそれぞれ求める。この実施例
で用いたＥ－ｓｗｅｅｐでは、３μｍ角の測定領域内において６５５３６点（縦２５６点
×横２５６点）の測定（２５６×２５６ピクセルの解像度での測定）を行った。このよう
にして測定される凹凸高さ（ｎｍ）に関して、先ず、全測定点のうち、基板の表面からの
高さが最も高い測定点Ｐを求める。そして、かかる測定点Ｐを含み且つ基板の表面と平行
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な面を基準面（水平面）として、その基準面からの深さの値（測定点Ｐにおける基板から
の高さの値から各測定点における基板からの高さを差し引いた差分）を凹凸深さのデータ
として求める。なお、このような凹凸深さデータは、Ｅ－ｓｗｅｅｐ中のソフトにより自
動的に計算して求めることが可能であり、このような自動的に計算して求められた値を凹
凸深さのデータとして利用できる。このようにして、各測定点における凹凸深さのデータ
を求めた後、凹凸の深さ分布の平均値（ｍ）は、下記式（Ｉ）を用いて計算することによ
り求めることができる。
【００８４】
【数１】

この例で得られた回折格子の凹凸パターン層の凹凸の深さ分布の平均値（ｍ）は、４０．
３ｎｍであった。
【００８５】
＜凹凸深さの標準偏差＞
　上述の深さ分布の平均値（ｍ）の測定方法と同様にして凹凸パターン層の３μｍ角の測
定領域内の１６３８４点（縦１２８点×横１２８点）以上の測定点において凹凸深さのデ
ータを求める。この例では、６５５３６点（縦２５６点×横２５６点）での測定点を採用
した。その後、各測定点の凹凸深さのデータに基づいて凹凸の深さ分布の平均値（ｍ）と
凹凸深さの標準偏差（σ）を計算する。なお、平均値（ｍ）は、上述のように、上記式（
Ｉ）を計算して求めることができる。一方、凹凸深さの標準偏差（σ）は、下記式（ＩＩ
）：
【００８６】

【数２】

［式（ＩＩ）中、Ｎは測定点の総数（総ピクセル数）を示し、ｘｉはｉ番目の測定点の凹
凸深さのデータを示し、ｍは凹凸の深さ分布の平均値を示す。］
を計算して求めることができ、上記凹凸パターン層の凹凸深さの標準偏差（σ１）は１９
．５ｎｍであった。
【００８７】
＜補助層の堆積＞
　上記のようにして得られた回折格子としての凹凸パターン層（ゾルゲル材料層）が形成
されたガラス基板について、ガラス基板を１２×２０ｍｍの大きさに切断し、付着してい
る異物などを除去するために、有機溶剤であるＩＰＡを用いて超音波洗浄することでガラ
ス基板に付着している有機物等を除去した。次いで、光源から３ｃｍ離してＵＶオゾン処
理を３分間、施した。次いで、ＴｉＯ２ゾルゲル溶液（高純度化学製、Ｔｉ-０５-Ｐ）を
エタノールとＩＰＡで希釈した。エタノールとＩＰＡは重量％比でエタノール：ＩＰＡ＝
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８０：１２の比率で用いた。この希釈溶液を０．５０ｕｍφのフィルターでろ過し、ガラ
ス基板上にスピンコートで塗布した。このガラス基板を、３００℃に加熱したオーブンで
１時間焼成した。こうして凹凸パターン層のパターン上に、補助層としてのＴｉＯ２膜を
得た。
【００８８】
　次にＴｉＯ２膜上に、ＩＴＯをスパッタ法で厚み８０ｎｍで成膜し、次いで、有機層と
して、正孔輸送層（４，４’，４’’トリス（９－カルバゾール）トリフェニルアミン、
厚み：３５ｎｍ）、発光層（トリス（２－フェニルピリジナト）イリジウム(III) 錯体を
ドープした４，４’，４’’トリス（９－カルバゾール）トリフェニルアミン、厚み１５
ｎｍ、トリス（２－フェニルピリジナト）イリジウム(III) 錯体をドープした１，３，５
－トリス（Ｎ－フェニルベンズイミダゾール－２－イル）ベンゼン、厚み１５ｎｍ）、電
子輸送層（１，３，５－トリス（Ｎ－フェニルベンズイミダゾール－２－イル）ベンゼン
、厚み：６５ｎｍ）をそれぞれ蒸着法で積層した。さらに、フッ化リチウム層（厚み：１
．５ｎｍ）、金属電極（アルミニウム、厚み：５０ｎｍ）を蒸着した。こうして図１に示
すように、基板１０上に、凹凸パターン層１２、補助層１４としてのＴｉＯ２膜、第１電
極１６としての透明電極、有機層１８、第２電極としての金属電極２０がそれぞれ形成さ
れた有機ＥＬ素子３０を得た。
【００８９】
　補助層１４としてのＴｉＯ２膜の膜厚は、有機ＥＬ素子の断面ＴＥＭの画像より１００
点計測した。この際、図１の矢印に示すように有機ＥＬ素子の断面ＴＥＭの画像より任意
の１００点の膜厚を計測し、その平均値を算出した。
【００９０】
　こうして得られた補助層としてのＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差について、回折格
子基板の凹凸パターン層の場合と同様に原子間力顕微鏡による回折画像から前述の式（２
）を用いて求めた。ＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差（σ２）は、１４．２ｎｍであっ
た。このＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差（σ２）と先に求めた凹凸パターン層の凹凸
の深さの標準偏差（σ１）の値とから形状変化率（Ｗ＝（σ２－σ１）／σ１）を求めた
ところ２７．２であった。
【００９１】
　なお、図１２の表にこの実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極
（ＩＴＯ）の膜厚、それらの合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率
をそれぞれ示す。なお、凹凸パターン層１２を構成するゾルゲル材料の屈折率ｎ１、補助
層１４のＴｉＯ２の屈折率ｎ２、及び第１電極１６のＩＴＯの屈折率ｎ３は、それぞれ、
波長λ＝５５０ｎｍにおいて、ｎ１＝１．４４、ｎ２＝２．０３～２．１１、ｎ３＝２．
０３であった。凹凸パターン層１２を構成するゾルゲル材料については、大塚電子製顕微
反射分光膜厚計ＦＥ－３０００（２８ＣＷＡ）を用い、２３０－８００ｎｍの反射率を測
定し、屈折率ｎ１はコーシーの分散公式により近似し、得られたスペクトルから屈折率お
よび膜厚を算出した。また、補助層１４と第１電極１６については、いずれも、日本分光
製紫外可視近赤外分光光度計Ｖ－５７０を用い、３００～８００ｎｍの透過率を測定し、
屈折率ｎ２及びｎ３はコーシーの分散公式により近似し、得られたスペクトルから屈折率
および膜厚を算出した。前述の通りガラス基板１０の屈折率はｎ０＝１．５２であったの
で、ｎ２≧ｎ３＞ｎ１≦ｎ０であることが分かる。
【００９２】
　この実施例で得られた有機ＥＬ素子の発光の指向性を以下の方法で評価した。発光させ
た有機ＥＬ素子を全ての方向（全周囲３６０°の方向）から目視により観察した。この実
施例で得られた有機ＥＬ素子においては、全周囲３６０°のいずれの方向から観察しても
、特に明るい場所、又は特に暗い場所は観察されず、全ての方向に均等な明るさを呈して
いた。このように、本発明の有機ＥＬ素子は、発光の指向性が十分に低いことが確認され
た。
【００９３】
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実施例２
　ＴｉＯ２膜の膜厚を４１ｎｍとした以外は、実施例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ
素子を作製した。ＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差は、１１．５ｎｍであった。このＴ
ｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差と先に求めた回折格子基板の凹凸パターンの凹凸の深さ
の標準偏差の値とから形状変化率を求めたところ４１．４％であった。図１２の表にこの
実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、それら
の合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率をそれぞれ示す。
【００９４】
実施例３
　ＴｉＯ２膜の膜厚を５３ｎｍとした以外は、実施例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ
素子を作製した。ＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差は、８．０ｎｍであった。このＴｉ
Ｏ２膜の凹凸の深さの標準偏差と先に求めた回折格子基板の凹凸パターンの凹凸の深さの
標準偏差の値とから形状変化率を求めたところ５９．３％であった。図１２の表にこの実
施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、それらの
合計膜厚及び合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率をそれぞれ示す。
【００９５】
実施例４
　ＴｉＯ２膜の膜厚を７４ｎｍとし且つ透明電極（ＩＴＯ）の膜厚を１２０ｎｍに変更し
た以外は、実施例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。ＴｉＯ２膜の凹凸
の深さの標準偏差は、７．０ｎｍであった。このＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差と先
に求めた回折格子基板の凹凸パターンの凹凸の深さの標準偏差の値とから形状変化率を求
めたところ６４．１％であった。図１２の表にこの実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉ
Ｏ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、それらの合計膜厚及び合計膜厚の光学的膜厚
、並びに形状変化率をそれぞれ示す。
【００９６】
実施例５
　基板１０の外側面に図２に示すようにレンズ層２２として半球レンズを設けた以外は、
実施例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。半球レンズは、直径１０ｍｍ
の半球レンズ（酒井硝子エンジニアリング社製）を屈折液（島津製作所製）を接着剤とし
て基板１０の表面上に付着した。半球レンズと屈折液の屈折率はいずれもｎ＝１．５２で
あった（λ＝５５０ｎｍ）。半球レンズは、発光ピクセルの中心部（有機ＥＬ素子の中央
部）に半球レンズの底面の中心部が重なるようにして配置した。図１２の表に示すように
、この実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、
それらの合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率は実施例１の有機Ｅ
Ｌ素子と同じである。
【００９７】
実施例６
　基板１０の外側面に図２に示すようにレンズ層２２として半球レンズを設けた以外は、
実施例２と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。半球レンズは、実施例５で用
いた半球レンズと同様のものを実施例５と同様にして基板に付着した。図１２の表に示す
ように、この実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の
膜厚、それらの合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率は実施例２の
有機ＥＬ素子と同じである。
【００９８】
実施例７
　基板１０の外側面に図２に示すようにレンズ層２２として半球レンズを設けた以外は、
実施例３と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。半球レンズは、実施例５で用
いた半球レンズと同様のものを実施例５と同様にして基板に付着した。図１２の表に示す
ように、この実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の
膜厚、それらの合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率は実施例３の
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有機ＥＬ素子と同じである。
【００９９】
比較例１
　回折格子を構成する凹凸構造（凹凸パターン層）及びＴｉＯ２膜を設けなかった以外は
、実施例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。比較例１で作製した有機Ｅ
Ｌ素子６０の断面構造を図７に示す。平坦なガラス基板１０上に直接、第１電極１６とし
ての透明電極を形成しているので、いずれの層にも凹凸形状は表れていない。図１２の表
にこの比較例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚（ゼロ）、透明電極（ＩＴＯ）
の膜厚、それらの合計膜厚及び合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率をそれぞれ示す
。
【０１００】
比較例２
　補助層としてのＴｉＯ２膜を設けなかった以外は、実施例１と同様の方法及び条件で有
機ＥＬ素子を作製した。比較例２で作製した有機ＥＬ素子７０の断面構造を図８に示す。
回折格子基板上の凹凸パターン層１２の凹凸形状がそのまま（形状変化することなく）第
１電極１６、有機層１８及び第２電極２０に転写されている。図１２の表に、この比較例
で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚（ゼロ）、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、それ
らの合計膜厚及び合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率をそれぞれ示す。
【０１０１】
比較例３
　凹凸パターン層を設けなかった以外は、実施例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子
を作製した。比較例３で作製した有機ＥＬ素子８０の断面構造を図９に示す。基板１０上
に凹凸形状が存在しないので、補助層１４、第１電極１６、有機層１８及び第２電極２０
はいずれも平坦な表面を有する。図１２の表に、この比較例で得られた有機ＥＬ素子のＴ
ｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、それらの合計膜厚及び合計膜厚の光学的膜
厚、並びに形状変化率をそれぞれ示す。
【０１０２】
比較例４
　ＴｉＯ２膜の膜厚を１００ｎｍとした以外は、実施例１と同様の方法及び条件で有機Ｅ
Ｌ素子を作製した。ＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差は、４．９ｎｍ　であった。この
ＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差と先に求めた回折格子基板の凹凸パターンの凹凸の深
さの標準偏差の値とから形状変化率を求めたところ７５％であった。図１０に示すように
、この比較例で得られた有機ＥＬ素子９０の補助層１４は膜厚が実施例に比べて厚いので
その表面は平坦に近い構造を有し、その結果、第１電極１６、有機層１８及び第２電極２
０もまた平坦化していると考えられる。図１２の表に、この比較例で得られた有機ＥＬ素
子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、それらの合計膜厚及び合計膜厚の光
学的膜厚、並びに形状変化率をそれぞれ示す。
【０１０３】
比較例５
　ＴｉＯ２膜の膜厚を９６ｎｍとし且つ透明電極（ＩＴＯ）の膜厚を１２０ｎｍに変更し
た以外は、実施例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。ＴｉＯ２膜の凹凸
の深さの標準偏差は、５．９ｎｍであった。このＴｉＯ２膜の凹凸の深さの標準偏差と先
に求めた回折格子基板の凹凸パターンの凹凸の深さの標準偏差の値とから形状変化率を求
めたところ７４％であった。したがって、ＴｉＯ２膜の表面は比較例４と同様に図１０に
示すような凹凸表面形状を有すると考えられる。図１２の表に、この比較例で得られた有
機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の膜厚、それらの合計膜厚及び合計
膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率をそれぞれ示す。
【０１０４】
比較例６
　基板１０の外側面に図２に示すようにレンズ層２２として半球レンズを設けた以外は、
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比較例１と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。半球レンズは、実施例５で用
いた半球レンズと同様のものを実施例５と同様にして基板に付着した。図１２の表に示す
ように、この実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の
膜厚、それらの合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率は比較例１の
有機ＥＬ素子と同じである。
【０１０５】
比較例７
　基板１０の外側面に図２に示すようにレンズ層２２として半球レンズを設けた以外は、
比較例２と同様の方法及び条件で有機ＥＬ素子を作製した。半球レンズは、実施例５で用
いた半球レンズと同様のものを実施例５と同様にして基板に付着した。図１２の表に示す
ように、この実施例で得られた有機ＥＬ素子のＴｉＯ２膜の膜厚、透明電極（ＩＴＯ）の
膜厚、それらの合計膜厚及びその合計膜厚の光学的膜厚、並びに形状変化率は比較例２の
有機ＥＬ素子と同じである。
【０１０６】
＜ＴｉＯ２膜と形状変化率との関係＞
　実施例１において得られた回折格子板上に、ＴｉＯ２膜を種々の膜厚に変更して塗布し
た場合のＴｉＯ２膜の深さの標準偏差σ２を実施例１と同様にして求めた。ＴｉＯ２膜の
膜厚に対する深さの標準偏差σ２の変化を図５のグラフに示す。なお、図５グラフのプロ
ットには実施例１～４及び比較例１～５で得られた結果も含まれている。また、ＴｉＯ２

膜の膜厚を種々の値に変更して塗布した場合の形状変化率（回折格子を構成する凹凸パタ
ーン層の深さの標準偏差σ１に対するＴｉＯ２膜の深さの標準偏差σ２の変化率）につい
てそれぞれ実施例１と同様にして求めた。ＴｉＯ２膜の膜厚に対する形状変化率の変化を
図６のグラフに示す。ＴｉＯ２膜の膜厚が１０ｎｍ以下であると、ＴｉＯ２膜の形状は回
折格子板の凹凸形状にならっており、ＴｉＯ２膜の膜厚が増すに従ってＴｉＯ２膜の形状
変化率が大きくなり、ＴｉＯ２膜が徐々に平坦化することが分かる。
【０１０７】
　＜有機ＥＬ素子の発光効率の評価＞
　実施例１～７及び比較例１～７で得られた有機ＥＬ素子の発光効率を以下の方法で測定
した。得られた有機ＥＬ素子に電圧を印加し、印加電圧Ｖ及び有機ＥＬ素子に流れる電流
Ｉを印加測定器（株式会社エーディーシー社製、Ｒ６２４４）にて、また全光束量Ｌをス
ペクトラ・コープ社製の全光束測定装置にて測定した。このようにして得られた印加電圧
Ｖ、電流Ｉ及び全光束量Ｌの測定値から輝度値Ｌ’を算出し、電流効率については、下記
計算式（Ｆ１）：
電流効率＝（Ｌ’／Ｉ）×Ｓ・・・（Ｆ１）
を用いて、有機ＥＬ素子の電流効率を算出した。上記式において、Ｓは素子の発光面積で
ある。
なお、輝度Ｌ’の値は、有機ＥＬ素子の配光特性がランバート則にしたがうものと仮定し
、下記計算式（Ｆ２）で換算した。
Ｌ’＝Ｌ／π／Ｓ・・・（Ｆ２）
【０１０８】
　実施例１～７及び比較例１～７で作製した有機ＥＬ素子の輝度１００００ｃｄ／ｍ２に
おける電流効率を図１２の表に示す。実施例１～３の有機ＥＬ素子は、７０ｃｄ／Ａ以上
の電流効率を示した。また、実施例４の有機ＥＬ素子は、実施例１～３の有機ＥＬ素子よ
り電流効率が低かった。これは透明電極の膜厚が実施例１～３の有機ＥＬ素子より厚く、
補助層と透明電極の合計膜厚が実施例１～３の有機ＥＬ素子より厚いため、有機層で発生
した光が補助層と透明電極の二層内に定在し易くなったからであると考えられる。また、
比較例１及び３の有機ＥＬ素子の電流効率がいずれも低いのは、回折格子を構成する凹凸
層がないため、光が基板とその上層との界面で反射して基板の外側表面から十分に取り出
されなかったからであると考えられる。また、比較例４及び５の有機ＥＬ素子はいずれも
回折格子を構成する凹凸構造及び補助層を備えるものの、形状変化率が７０％を超えてお
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り、補助層の第２凹凸形状が平坦化されすぎていることによると考えられる。
【０１０９】
　実施例５～７及び比較例６～７で作製した有機ＥＬ素子では、それぞれ、基板の光射出
面側に半球レンズを設けたために、いずれも電流効率が大幅に（６０％以上）向上してい
ることが分かる。
【０１１０】
＜有機ＥＬ素子の歩留まりの評価＞
　実施例１～７及び比較例１～７で作製した有機ＥＬ素子に流れる電流密度が２０ｍＡ／
ｃｍ２の定電流駆動となるように有機ＥＬ素子に電圧を印加し続け、２４時間以内にリー
クして発光しなくなった素子数を数え、歩留まり（％）として評価した。なお、有機ＥＬ
素子の発光ピクセルは縦３ｍｍ及び横３ｍｍであり、作製後の有機ＥＬ素子を窒素雰囲気
下でＵＶ硬化樹脂とキャップガラスで封止した後に大気に取り出し、温度２５℃、湿度４
５％の室内で評価した。輝度は２分に１回測定した。結果を図１２の表に示す。実施例１
～７の有機ＥＬ素子は、いずれも歩留まりが９０％であったが、比較例２及び７の有機Ｅ
Ｌ素子の歩留まりは７０％であり、比較例５の有機ＥＬ素子の補助層（ＴｉＯ２）にはク
ラックが多数入っていることが確認された。比較例５の有機ＥＬ素子では補助層と透明電
極の合計膜厚が２００ｎｍを超えていることによると考えられる。
【０１１１】
　上記実施例の有機ＥＬ素子では、凹凸パターン層及びその上に堆積した補助層もゾルゲ
ル材料から形成されているので、補助層と凹凸パターンとの密着性も優れ、耐熱性、機械
的強度、及び耐薬品性にも優れる。このため、有機ＥＬ製造プロセスにおいて、高温雰囲
気で行われる成膜工程、ＵＶ／Ｏ３オゾン洗浄、ブラッシング、酸・アルカリ溶剤などの
種々の洗浄液を用いる洗浄工程、現像液やエッチング液を用いるパターン化工程にも十分
に耐えられる。
【０１１２】
　上記実施例により製造された有機ＥＬ素子を屋外で使用した場合には、硬化性樹脂基板
を用いる場合に比べて太陽光による劣化が抑制できる。さらに、上記のような硬化樹脂で
は発光時の発熱などで高温下に長期間置かれると劣化して黄変やガスの発生の可能性があ
り、樹脂基板を用いた有機ＥＬ素子の長期的な使用が難しいが、ゾルゲル材料を用いて作
製された凹凸パターン層を備える有機ＥＬ素子では劣化が抑制される。
【０１１３】
　以上、本発明を実施例により説明してきたが、本発明は上記実施例に限定されず、特許
請求の範囲に記載した技術的思想の範囲内で適宜改変することができる。
【産業上の利用可能性】
【０１１４】
　本発明の有機ＥＬ素子では、良好な光取り出し効率を維持しつつもリーク電流の発生を
有効に抑制することができるため、均一な照明が求められるディスプレイ、照明装置など
の種々の用途に好適であり、省エネルギーにも貢献する。
【符号の説明】
【０１１５】
　１０　基板　
　１２　凹凸パターン層、１４　補助層
　１６　第１電極、１８　有機層
　２０　第２電極、２２　レンズ層
　３０　有機ＥＬ素子、４２　塗膜（ゾルゲル材料層）
　１２２　押圧ロール、１２３　剥離ロール
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