
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 
平成 24 年 5 月 30 日現在 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

機関番号：３３３０２ 

研究種目：基盤研究（C） 

研究期間：2009～2011   

課題番号：２１５６０７２８ 

研究課題名（和文）コンビナトリアル・スパッタ法によるＥＬ素子用超高輝度青色蛍光体薄膜

の開発 

研究課題名（英文）Super high luminance blue emitting phosphor thin film for EL devices 

prepared by combinatorial sputtering  

研究代表者 

南 内嗣（Minami Tadatsugu） 

金沢工業大学・工学部・教授 

研究者番号：７０１１３０３２ 

研究成果の概要（和文）： 
本研究では、コンビナトリアルスパッタリング成膜技術を駆使して、蛍光体薄膜開発の 
効率を飛躍的に高め、La2O3 ベース多元系（複合）酸化物蛍光体薄膜エレクトロルミネッ
センス（ＥＬ）素子、特に超高輝度青色発光薄膜 EL 素子の開発を行った。具体的には、
La2O3 をベースに、これまで我々のグループが開発してきた各種酸化物蛍光体（2 元ある
いは 3 元化合物）を複数組み合わせた多元系複合酸化物蛍光体を開発し、高輝度高発光効
率無機薄膜 EL 素子の開発を行った。その結果、新規な多元系複合酸化物蛍光体を作製す
ると同時にその最適組成、最適発光中心添加量を決定できた。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Multi-color-emitting Bi-and rare-earth co-doped (La2O3)-based multicomponent oxide 
phosphor thin films were newly developed by optimizing the composition using a 
combinatorial rf-magnetron sputtering deposition method. For example, high PL 
intensity and luminance in blue emission were obtained in postannealed 
((La2O3)0.9-(Ga2O3)0.1):Bi phosphor thin films and TFEL devices fabricated using 
postannealed ((La2O3)0.85-(Ga2O3)0.15):Bi thin films, respectively. 
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１．研究開始当初の背景 
自発光型フラットパネルディスプレイの一
つとして、無機薄膜エレクトロルミネッセン
トディスプレイ(ELD)が古くから研究されて
いるが、実用化には至っていない。これは、
デバイスの性能（輝度、発光効率および色純

度等）が、使用する薄膜蛍光体材料の性能に
大きく依存し、いまだに十分な性能を有する
ＥＬデバイス用蛍光体薄膜を実現できてい
ないためである。これらの問題点の解決策と
して、申請者らは多元系酸化物蛍光体薄膜を
発光層に採用する無機薄膜 EL 素子を提唱し、



 第 2 段階として、コンビナトリアルスパッ
タリング成膜技術を駆使して、新規な蛍光体
材料の探索を行う。具体的には、酸化物と窒
化物、酸化物と硫化物等の異なる化合物系を
組み合わせた新規な多元系(複合)蛍光体薄
膜を実現し、これまでにない優れた性能を有
する蛍光体薄膜の実現を目指す。 

その研究を続ける中で、広範な発光色の蛍光
体薄膜を実現できる可能性があり、特に超 
高輝度青色発光無機薄膜 EL 素子を実現でき
る可能性が高い、La2O3ベース多元系（複合）
酸化物蛍光体薄膜の開発に成功した。しかし
ながら、高性能の La2O3ベース多元系酸化物
蛍光体薄膜を実現するためには以下の２つ
の問題があった。  
(1)10000cd/m2以上の高輝度及び5lm/W以上
の高発光効率を実現できるＥＬ素子用青色
発光多元系La2O3ベース蛍光体薄膜材料の探
索、及び母体材料の材料組成及び発光中心含
有量の最適化がなされていない。 

４．研究成果 
1) コンビナトリアル・スパッタリング法に
より、多元系蛍光体薄膜を作製する成膜技術
を確立した。高輝度青色発光酸化物蛍光体薄
膜である Bi 添加 La2O3 をベースとして
((La2O3)X-(In2O3)1-X):Bi, 及 び ((La2O3)X 
-(Ga2O3)1-X):Bi 蛍光体薄膜において、高輝度
青色 PL 及び EL 発光を実現できた。エネルギ
ー分散型Ｘ線微量元素分析装置（ＥＤＸ）及
びＸ線光電子分光分析装置（ＸＰＳ）を用い
て、コンビナトリアルスパッタリング法によ
り作製した La2O3 ベース多元系複合酸化物蛍
光体薄膜中の構成元素の組成及発光中心材
料である Bi の添加量の基板位置依存性を明
らかにした。特に、最適化された Bi の添加
量を有する((La2O3)X -(Ga2O3)1-X):Bi 蛍光体薄
膜において、高輝度青色 PL 及び EL 発光を実
現できた。一例として、図 1及び 2に((La2O3)X 
-(Ga2O3)1-X):Bi 蛍光体薄膜を発光層として採
用して作製したセラミックス絶縁層型薄膜
EL素子の構造図及びはELスペクトルのGa組
成依存性を示す。図 2 に示すように EL 強度
は Ga 組成に大きく依存し、Ga 組成 0.15 にお
いて最も高い EL 強度が実現できた。 

(2)フルカラー化を実現するために、上記の青
色発光で励起して緑色及び赤色発光を実現
できる高輝度及び高効率の赤色、緑色及び黄
色フォトルミネッセンス（ＰＬ）特性を有す
る多元系La2O3ベース蛍光体薄膜材料の探索、
及び母体材料の材料組成及び発光中心含有
量の最適化がなされていない。 
 
２．研究の目的 
本研究のゴールは、本コンビナトリアルスパ
ッタリング成膜技術を駆使し、蛍光体薄膜開
発の効率を飛躍的に高めると共に、La2O3 ベ
ース多元系（複合）酸化物蛍光体薄膜薄膜エ
レクトロルミネッセンス（ＥＬ）素子、特に
超高輝度青色発光薄膜 EL 素子を開発するこ
とにある。具体的には、La2O3 をベースに、
これまで我々のグループが開発してきた各
種酸化物蛍光体（2 元あるいは 3 元化合物）
を複数組み合わせた多元系複合酸化物蛍光
体を開発し、超高輝度、高発光効率無機薄膜
EL 素子を実現することにある。 

 
 

  
３．研究の方法  

 これまで我々のグループが開発してきた各
種酸化物蛍光体（2 元あるいは 3 元化合物）
をベースにそれらを複数組み合わせた多元
系複合酸化物蛍光体を開発し、超高輝度、高
発光効率フルカラー無機薄膜 EL 素子を実現
する。具体的には、コンビナトリアル・スパ
ッタリング法を駆使して新規な多元系複合
酸化物蛍光体を作製すると同時にその最適
組成、最適発光中心添加量を決定する。 

 
 
 
 
 
 
 

 

 
  コンビナトリアル・スパッタリング法によ

り、多元系蛍光体薄膜を作製する成膜技術を
確立する。まず、第 1 段階として、エレクト
ロルミネッセンス素子用蛍光体薄膜材料と
して、申請者らが開発に成功した高輝度青色
発光酸化物蛍光体薄膜である Bi 添加 La2O3 
をベースとした多元系複合酸化物蛍光体薄
膜の構成元素の組成及び発光中心材料であ
る Bi の添加量を変化させた薄膜をそれぞれ
1 回の成膜プロセスで作製する。その中で、
コンビナトリアルスパッタリング法の基本
的な成膜技術を確立する。 

図 1 素子構造  
 
 
作製した La2O3 ベース多元系複合酸化物蛍

光体薄膜の結晶性の改善による発光効率の
向上を目的として、800～1100℃での熱処理
を行い、作製された膜の結晶学的特性および
フォトルミネッセンス(PL)評価等を行い成
膜条件との関係を調べるた結果、PL と EL で
は最適熱処理温度がそれぞれ 1000℃及び
1100℃と異なることを明らかにできた。 
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2)高輝度発光の期待できる酸化ガリウム
（Ga2O3）－酸化錫(SnO2)系、酸化ガドリニウ
ム(Gd2O3)－酸化バナジウム(V2O5)系、酸化イ
ットリウム(Y2O3)－酸化錫(SnO2)系の各種多
元系酸化物蛍光体薄膜のコンビナトリアル
スパッタリング成膜技術を確立できた。また、
Eu, Tm, Ti 及び Mn 等の添加量の基板位置依
存性、組成及び発光中心添加量が基板位置で
制御できることを実証でき、最適組成及び発
光中心添加量を明らかにした。一例として、
図３に(a)YVO4:Bi,Eu, (b) GdVO4:Bi,Eu 及び
(c) LaVO4:Bi,Eu 薄膜の PL スペクトルの Eu
添加量依存性を示す。 
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図 4 (a)YVO4:Bi,Eu, (b) GdVO4:Bi,Eu 及び(c) 

LaVO4:Bi,Eu 薄膜 EL 素子野典型的な L-V

特性 

同図に示すように、PL スペクトルは、母体の
種類及び Euの含有量に強く依存した。また、
図 4に図 3に示した薄膜を発光層に採用した
薄膜 EL 素子の典型的な輝度(L)－印加電圧
(V)特性を示す。同図に示すように、それぞ
れ 17, 24 及び 2 cd/m2の輝度を実現できた 

上記の蛍光体材料において、最適組成及び
最適不純物添加量で蛍光体ターゲットを作
製し、通常のスパッタリング法を用いて蛍光
体薄膜 EL 素子を作製し、コンビナトリアル
スパッタリング法により作製した蛍光体薄
膜 EL 素子と同等のＥＬ特性を実現できるこ
とを確めた。 
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3)コンビナトリアルスパッタリング成膜

技術を駆使して、新規な蛍光体材料の探索を
行った。具体的には、酸化物と窒化物、酸化
物と硫化物等の異なる化合物系を組み合わ
せた新規な多元系(複合)蛍光体薄膜を実現
できた。例えば、((AlN)1-X – (CaO)X):Eu、
((GaN)1-X – (Ga2O3)X):Eu 、及び ((Si3N4)1-X –
(CaO)X):Eu等の多元系(複合)蛍光体薄膜を作
製し、強い赤色 PL及び EL発光を実現できた。 
上記の新規な蛍光体材料の探索の結果、優

れた特性の見込まれる系においてコンビナ
トリアルスパッタリング成膜技術を駆使し
て、構成元素の組成の最適化、発光中心材料
の含有量の最適化を行った結果((AlN)1-X –
(CaO)X):Eu多元系(複合)蛍光体薄膜において、
CaO 組成を 0.9 に制御することにより、強い
赤色PL発光及び170cd/m2の高輝度赤色EL発
光を実現できた。 

図３ (a)YVO4:Bi,Eu, (b) GdVO4:Bi,Eu 及び(c) 

LaVO4:Bi,Eu 薄膜の PL スペクトルの Eu

添加量依存性 

以上の成果から、コンビナトリアルスパッ



タリング成膜が機能性薄膜材料の創生及び
作製条件の最適化に対して、極めて有効な成
膜技術であることを立証でき、当初の研究目
標を十分に達成できた。 
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