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研究成果の概要（和文）：スパッタリング法によりエルビウムドープ酸化タンタル(Er:TaOx)薄

膜を成膜し、アニール後、波長 550nm及び 670nm付近の 2つの発光ピークが発現することを確認

した。波長 550nm付近の発光ピークが優勢であり、肉眼では緑色発光として観察することがで

きた。このEr:TaOx薄膜を多層膜型フォトニック結晶の材料として適用すれば、フォトニック結

晶固有の特性（フォトニックバンドギャップや高分散性など）を利用した新たな緑色発光デバ

イスの実現が期待できる。 
 
研究成果の概要（英文）：Er-doped TaOx films were prepared by using rf magnetron sputtering. 
Visible light emission was observed from the films after annealing under excitation with 
a He-Cd laser (λ=325 nm). Two peaks having wavelengths around 550 nm and 670 nm were 
observed from the films annealed at 800-1100oC. The strongest intensity of the 550-nm 
(green) peak was obtained from the film with 0.96 mol% of Er concentration after annealing 
at 900oC for 20 min. Such sputtered films which emit visible light can be useful as 
high-index materials for novel active devices using autocloned photonic crystals. 
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１．研究開始当初の背景 

酸化タンタル(TaOx)は、よく知られている
ように、光波長多重通信用Ta2O5/SiO2多層膜
フィルタなどに応用されている高屈折率材
料（屈折率n > 2）である。最近では、自己

クローニング法により作製されるTa2O5/SiO2

系多層膜型フォトニック結晶デバイスの構
成材料としても用いられており、その適用波
長範囲は可視光域から近赤外域にまで及ん
でいる。その一方で、熱酸化により形成され



たアモルファスTaOx薄膜が、200～300℃のア
ニール処理により、波長 600～650nm付近をピ
ークに持つ赤色のフォトルミネッセンス
(PL)を示すことが報告されて以来、TaOxは、
パッシブデバイス用材料としてだけでなく、
アクティブデバイスへの応用の可能性も検
討され始めている。 

研究代表者は、これまでに、高周波(rf)
スパッタリング法によりTaOx薄膜を成膜し、
600℃前後のアニール処理後に波長 400～
430nm付近をピークとする青色のPLが得られ
ることを実証してきた。更に、TaOxベースの
発光材料として、ErドープTaOx（Er:TaOx）も
多く研究がなされており、ゾルゲル法やErイ
オン注入などの手法により作製された
Er:TaOxが、光励起により、波長 550nm付近の
発光(4S3/2→

4I15/2)及び波長 670nm付近の発光
(4F9/2→

4I15/2)を示すことが報告されている。
この材料系では、特に波長 550nm付近の発光
ピークが顕著に発現することから、緑色発光
材料として応用可能である。これらのTaOx系
薄膜を、自己クローニング型フォトニック結
晶を構成する高屈折率材料として使用すれ
ば、フォトニック結晶の特長であるフォトニ
ックバンドギャップや高分散性と、TaOx系薄
膜からの発光機能との組み合わせによる、新
たなアクティブデバイスの実現が期待でき
る。 
 
２．研究の目的 

本研究では、TaOx系薄膜の多層膜型（自己
クローニング型）フォトニック結晶への適用
を目指し、Er:TaOx薄膜の作製を、Er2O3と
Ta2O5との同時スパッタによる手法で試みた。
作製したEr:TaOxスパッタ薄膜からの緑色発
光を観測するとともに、その発光強度が最大
となるEr濃度及びアニール条件の特定を目
指した。 
 
３．研究の方法 

Er:TaOxスパッタ膜の形成には、rfスパッ
タリング装置（ULVAC，SH350-SE）を用いた。
Ta2O5焼結体プレート（フルウチ化学製、純度
99.99%，直径 100mm）上にEr2O3タブレット（フ
ルウチ化学製、純度 99.9%，直径 21mm）を 1
～5個配置してスパッタリングターゲットと
し、厚さ 1mmの溶融石英基板（株式会社アト
ック製）上に同時スパッタ成膜した。スパッ
タリングターゲットの配置例（Er2O3タブレッ
トを 3枚使用した場合）を図 1に示す。Ta2O5

ターゲット上のEr2O3タブレットの数を変え
ることで、Er濃度を変えられる。即ち、スパ
ッタリングターゲットにおけるEr2O3の面積
比が大きいほど、Er濃度が高くなるものと予
想される。 

スパッタ条件は、導入Arガス流量10sccm，
成膜時チャンバ内圧力 1.1Pa，ターゲット印

加 rf 電力 300W とし、成膜中に基板を加熱し
なかった。スパッタ成膜後、電気炉（デンケ
ン、KDF S-70）により大気中にて 600～1100℃
で 10～40 分間のアニールを行った。 

発光特性の測定（PL 測定）には、励起光
源として He-Cdレーザ（金門光波、IK3251R-F，
波長 325nm）を使用し、モノクロメータ（ロ
ーパーサイエンティフィック、SpectraPro 
2150i）及び CCD 検出器（ローパーサイエン
ティフィック、PIXIS:100B, -80℃に電子冷
却）を用いて発光スペクトルを観測した。 
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図 1. スパッタターゲットの概略図 
 
４．研究成果 

まず、スパッタ時に使用するEr2O3タブレ
ットの個数により、Er:TaOx薄膜中のEr濃度が
どのように変化するかを調べるため、電子線
マ イ ク ロ ア ナ ラ イ ザ （ 島 津 製 作 所 、
EPMA-1610）を用いて濃度分析を行った。こ
の分析は、Er2O3タブレットの数を 1, 2, 3, 4, 
5 個と変えてスパッタ成膜し、その後アニー
ル処理（900℃で 20 分間）を施した 5つの試
料について行った。図 2 にその結果を示す。
使用するEr2O3タブレットの個数が増えるに
つれ、膜中のEr濃度も増加する傾向が得られ
た。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

2.081.320.960.630.46Er concentration [mol%]

54321
Number of Er2O3 tablets 
on the Ta2O5 plate

0 1 2 3 4 5

0.5

1

1.5

2

2.5

Number of Er2O3 tablets

m
o

l%
]

図 2. Er:TaOx膜の成膜に使用したEr2O3タブ
レットの個数と膜中のEr濃度との関係 

 
図 3 は、Er2O3タブレットを 3 個使用し、

成膜後には900℃で20分間のアニールを行っ
た試料のPLスペクトルの測定結果である。波
長 550nm及び 670nm付近に発光ピークを観測
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できた。2 つのピークのうち、波長 550nmの
ピークの方が優勢であり、肉眼では緑色の発
光として観察できた。図 4は、薄膜中のEr濃
度と 2つの発光ピーク強度との関係をプロッ
トしたグラフである。各濃度において、いず
れも波長 550nm付近のピークが優勢であり、
今回の我々の実験では、そのピーク強度はEr
濃度 0.96mol%の場合において最大となるこ
とがわかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3. Er:TaOx膜のPLスペクトルの測定結果 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4. Er 濃度と発光ピークの強度との関係 
 

更に、波長 550nm付近の発光ピーク強度を
より高めるべく、アニール温度及びアニール
時間をパラメータとして最適条件の探索を
行った。今回、この検討には、Er2O3タブレッ
トを 2 枚使用して成膜したEr:TaOx薄膜を用
いた。図 5 は、アニール時間を 20 分に固定
し、アニール温度を 600～1100℃の範囲
（100℃刻み）で変えた場合の、発光ピーク
強度の変化をプロットしたグラフである。ア
ニール温度 600℃及び 700℃の場合において
は、波長 670nm付近のピークは観測されず、
波長 550nm付近のピークのみが現れた。アニ
ール温度 800～1100℃の範囲では、2 つの発
光ピークはほぼ同様の強度変化傾向を示し、
どちらもアニール温度 900℃の場合において、
その強度が最大となることがわかった。図 6
は、反対に、アニール温度を 900℃に固定し、
アニール時間を 10～40 分間の範囲（10 分刻

み）で変えた場合の、発光ピーク強度の変化
をプロットしたグラフである。アニール時間
の増加に伴い、2 つの発光ピークの強度は同
様の変化傾向を示していることがわかる。ま
た、今回の実験では、どちらのピークも、ア
ニール時間 20 分の場合において、その強度
が最大となった。しかしながら、アニール時
間 30～40 分の範囲では、2つの発光ピーク強
度がどちらも増大傾向を示しているため、今
後、アニール時間を更に長くした試料を作製
し、その発光特性を評価する必要があると思
われる。 
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図 5. 発光ピーク強度のアニール温度依存性 
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図 6. 発光ピーク強度のアニール時間依存性 
 
以上のように、本研究では、rfスパッタリ

ングによりEr:TaOx薄膜を成膜し、アニール処
理後、波長 550nm付近及び波長 670nm付近の 2
つの発光ピークが発現することを確認した。
作製方法としてスパッタリング法を用いた
Er:TaOx薄膜では、研究代表者が知る限り初め
ての例である。今回の実験では、Er濃度
0.96mol%程度，アニール温度 900℃、アニー
ル時間 20 分とした場合が、優勢な波長 550nm
付近のピーク強度が最大となることがわか
った。本研究成果は、この材料系を緑色発光
材料として考える場合、作製条件を決定する
上での重要な指針となるものと思われる。今
後も、更なる発光強度の向上を目指し、最適



な作製条件の探索を、より詳細に進めていく
予定である。 

今回作製したEr:TaOx薄膜は、工業用途と
して一般的なスパッタリング法と簡単なア
ニール処理のみで形成できることから，他の
パッシブデバイスと組み合わせてアクティ
ブデバイスへと発展させることも容易であ
る。例えば、本研究のEr:TaOx薄膜を、前述の
ように自己クローニング型フォトニック結
晶の高屈折率材料として適用すれば、アニー
ル処理のみで、緑色発光するフォトニック結
晶デバイスを容易に作製できるものと思わ
れる。 
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