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(57)【要約】
【課題】高い白色発光効率を有し、輝度の低下が少ない
エレクトロルミネッセンス材料、及び、簡便かつ局所的
に非晶質薄膜を形成することができるエレクトロルミネ
ッセンス材料の製造方法を提供することにある。
【解決手段】所定の基板１１上又は該基板上に必要に応
じて形成した中間層上に、非晶質のSiOxCy（ｘ≧0、ｙ
≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄膜１３を形成することを特徴とする
。
【選択図】図４



(2) JP 2010-27480 A 2010.2.4

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
　所定の基板上又は該基板上に必要に応じて形成した中間層上の少なくとも一箇所に、非
晶質SiOxCy（ｘ≧0、ｙ≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄膜を形成してなることを特徴とするエレクト
ロルミネッセンス材料。
【請求項２】
　前記非晶質SiOxCy薄膜のｘの値が、0.2～0.8の範囲である請求項１記載のエレクトロル
ミネッセンス材料。
【請求項３】
　前記非晶質SiOxCy薄膜は、テトラエトキシシランを原料として形成してなる請求項１又
は２記載のエレクトロルミネッセンス材料。
【請求項４】
　前記非晶質SiOxCy薄膜のサイズは、0.1～10mm2の範囲である請求項１、２又は３記載の
エレクトロルミネッセンス材料。
【請求項５】
　前記所定の基板は、ガラス又はポリマーからなる透明基板である請求項１～４のいずれ
か１項記載のエレクトロルミネッセンス材料。
【請求項６】
　請求項１～５のいずれか１項記載のエレクトロルミネッセンス材料と、該エレクトロル
ミネッセンス材料に通電するための電極とを具えるエレクトロルミネッセンス素子。
【請求項７】
　所定の基板又は該基板上に形成した中間層上の少なくとも１箇所に、テトラエトキシシ
ランを原料として非晶質SiOxCy（ｘ≧0、ｙ≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄膜を形成することを特徴
とするエレクトロルミネッセンス材料の製造方法。
【請求項８】
　前記非晶質SiOxCy薄膜の形成は、テトラエトキシシランを含有する不活性ガスをマイク
ロプラズマジェットに混入させて照射することにより行う請求項７記載のエレクトロルミ
ネッセンス材料の製造方法。
【請求項９】
　前記不活性ガスは、アルゴンガスである請求項７又は８記載のエレクトロルミネッセン
ス材料の製造方法。
【請求項１０】
　前記マイクロプラズマジェットの照射は、大気圧下で行われる請求項７、８又は９記載
のエレクトロルミネッセンス材料の製造方法。
【請求項１１】
　形成された前記非晶質SiOxCy薄膜のサイズが0.1～10mm2の範囲である請求項７～１０の
いずれか１項記載のエレクトロルミネッセンス材料の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、エレクトロルミネッセンス材料、その製造方法及びエレクトロルミネッセン
ス素子に関し、特に、所定の基板上又は該基板上に必要に応じて形成した中間層上の少な
くとも一箇所に、非晶質薄膜を形成してなるエレクトロルミネッセンス材料に関するもの
である。
【背景技術】
【０００２】
　現在、ディスプレイ装置の軽量化や、精細化について、多くの研究開発が行われており
、その中でも、有機ＥＬ（エレクトロルミネッセンス）を中心としたエレクトロルミネッ
センス材料は、特に注目されている。
【０００３】
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　しかし、前記有機ＥＬ材料では、安定性（寿命）が短いため、白色発光の輝度に関して
は、まだ十分ではなく、白色発光の輝度が大きい材料が求められていた。また、発光体の
研究と空気から遮断する封止技術により、改善されてきているものの、発光体の有機物は
、通電、酸素又は湿気等の影響により徐々に劣化して輝度が低下することが知られている
。
【０００４】
　一方、無機ＥＬ材料では、上記の輝度の低下は防げるものの、白色についてはもちろん
のこと、高輝度の青色発色体がないという問題があり、用途は限られていた。
【０００５】
　さらに、前記有機ＥＬ材料及び前記無機ＥＬ材料のいずれについても、真空のチャンバ
ー内で原料化合物を加熱し蒸発させ、真空チャンバー内に置かれた所定の基板の上に、化
合物を薄く（数nm～数百nm）形成させるＣＶＤ法や、ＭＢＥ法などを用いて、前記非晶質
薄膜を形成することが多いが、それらはいずれも複雑なプロセスであるため、前記化合物
の薄膜をさらに簡便に形成できる方法が求められていた。さらにまた、前記基板上の所望
とする箇所に、局所的に前記化合物の薄膜を形成する方法についても要求されていた。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　本発明の目的は、高い白色発光効率を有し、輝度の低下が少ないエレクトロルミネッセ
ンス材料、及び、簡便かつ局所的に非晶質薄膜を形成することができるエレクトロルミネ
ッセンス材料の製造方法を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　上記目的を達成するため、本発明の要旨構成は以下の通りである。
（１）所定の基板上又は該基板上に必要に応じて形成した中間層上の少なくとも一箇所に
、非晶質SiOxCy（ｘ≧0、ｙ≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄膜を形成してなることを特徴とするエレ
クトロルミネッセンス材料。
【０００８】
（２）前記非晶質SiOxCy薄膜のｘの値が、0.2～0.8の範囲である上記（１）記載のエレク
トロルミネッセンス材料。
【０００９】
（３）前記非晶質SiOxCy薄膜は、テトラエトキシシランを原料として形成してなる上記（
１）又は（２）記載のエレクトロルミネッセンス材料。
【００１０】
（４）前記非晶質SiOxCy薄膜のサイズは、0.1～10mm2の範囲である上記（１）、（２）又
は（３）記載のエレクトロルミネッセンス材料。
【００１１】
（５）前記所定の基板は、ガラス又はポリマーからなる透明基板である請求項（１）～（
４）のいずれか１項記載のエレクトロルミネッセンス材料。
【００１２】
（６）上記（１）～（５）のいずれか１項記載のエレクトロルミネッセンス材料と、該エ
レクトロルミネッセンス材料に通電するための電極とを具えるエレクトロルミネッセンス
素子。
【００１３】
（７）所定の基板又は該基板上に形成した中間層上の少なくとも１箇所に、テトラエトキ
シシランを原料として非晶質SiOxCy（ｘ≧0、ｙ≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄膜を形成することを
特徴とするエレクトロルミネッセンス材料の製造方法。
【００１４】
（８）前記非晶質SiOxCy薄膜の形成は、テトラエトキシシランを含有する不活性ガスをマ
イクロプラズマジェットに混入させて照射することにより行う上記（７）記載のエレクト
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ロルミネッセンス材料の製造方法。
【００１５】
（９）前記不活性ガスは、アルゴンガスである上記（７）又は（８）記載のエレクトロル
ミネッセンス材料の製造方法。
【００１６】
（１０）前記マイクロプラズマジェットの照射は、大気圧下で行われる上記（７）、（８
）又は（９）記載のエレクトロルミネッセンス材料の製造方法。
【００１７】
（１１）形成された前記非晶質SiOxCy薄膜のサイズが0.1～10mm2の範囲である上記７～１
０のいずれか１項記載のエレクトロルミネッセンス材料の製造方法。
【発明の効果】
【００１８】
　この発明によれば、高い白色発光効率を有し、輝度の低下が少ないエレクトロルミネッ
センス材料、及び、簡便かつ局所的に非晶質薄膜を形成することができるエレクトロルミ
ネッセンス材料の製造方法を提供することが可能となった。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１９】
　以下、本発明の詳細と限定理由を説明する。
　本発明のエレクトロルミネッセンス材料は、所定の基板上又は該基板上に必要に応じて
形成した中間層上の少なくとも一箇所に、非晶質SiOxCy（ｘ≧0、ｙ≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄
膜を形成してなる。
【００２０】
　本発明者らは、高い白色発光効率を有し、輝度の低下が少ないエレクトロルミネッセン
ス材料について鋭意研究を行った結果、所定の基板上又は該基板上に必要に応じて形成し
た中間層上に、室温で、例えばTEOS（テトラエトキシシラン）等を出発原料として、非晶
質SiOxCy（ｘ≧0、ｙ≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄膜を形成することにより、強い白色発光が得ら
れることを見出した。さらに、前記非晶質SiOxCy薄膜は、無機材料であるため、有機ＥＬ
材料に比べて、長時間の発光による輝度の低下を抑制できることも見出した。
【００２１】
　ここで、図１は、本発明による非晶質SiOxCy（ｘ＝0.7、ｙ＝0.3）薄膜、厚さ：100nm
を有するエレクトロルミネッセンス素子に17Vの電圧を加えて発光させた状態を示したも
のである。また、図２は、発光させるための素子の構造を示したもので、ガラス基板１１
上に、SnO2からなる陽極２１を形成し、その上に非晶質SiOxCy（ｘ＝0.8、ｙ＝0.2）薄膜
１３を形成して、エレクトロルミネッセンス材料１０と、Alからなる陰極２２と、電源３
０からなるサンドイッチ構造である。基板上の膜厚の面内分布にしたがって石英直下で最
も輝度の高い発光を示す。
　図１から、白色光が発生していることを確認でき、本発明のエレクトロルミネッセンス
材料１０を用いれば、優れた白色発光性能を有することがわかる。
【００２２】
　また、図３は、図２に示すような構造を用いて、前記エレクトロルミネッセンス材料１
０に対して、３種類の電圧（15V、16V、17V）を加えたときの、各波長（nm）に対する前
記エレクトロルミネッセンス材料１０の発光強度（a.u.）を示したものである。前記エレ
クトロルミネッセンス材料１０は、図３に示されているように、いずれの電圧を加えた場
合についても、発光波長が400～800nmの範囲に渡るブロードなで発光分布を有し、白色発
光していることがわかる。
【００２３】
　本発明のエレクトロルミネッセンス材料に用いる基板としては、前記被晶質SiOxCy薄膜
を形成することができ、光を通すことができる材料であれば特に限定はしないが、室温で
形成でき、フレキシブル基板上の駆動は、各種デバイス応用範囲が広い点から、ガラス又
はポリマーからなる透明基板であることが好ましい。
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【００２４】
　また、前記基板上に、必要に応じて中間層を形成することができる。該中間層は、前記
非晶質SiOxCy薄膜に電極からのキャリア注入効率の向上と前記基板との間のバッファ層と
しての役目や、前記非晶質SiOxCy薄膜と前記基板との密着性を向上させる役目を果たすも
のである。その構成は、上記効果を奏するものであれば、特に限定はされず、例えば、Li
F、AZO又はCuPc等を用いることができる。
【００２５】
　本発明のエレクトロルミネッセンス材料は、前記基板上又は該基板上に必要に応じて形
成した中間層上の少なくとも一箇所に、非晶質SiOxCy（ｘ≧0、ｙ≧0、ｘ＋ｙ＝2）薄膜
を形成する。この非晶質SiOxCy薄膜により、前記エレクトロルミネッセンス材料は、優れ
た白色発光を示すことができる。
【００２６】
　また、前記非晶質SiOxCy薄膜のｘの値が、0.2～0.8の範囲であることが好ましい。ｘの
値がこの範囲内であれば、優れた白色発光を示すことができるからである。また、ｘの値
が0.2未満の場合、SiCに起因する発光効率が弱いため、十分な白色発光ができず、一方、
0.8超えの場合も、SiOに起因する発光効率が弱いため、十分な白色発光ができないからで
ある。
【００２７】
　さらに、前記SiOxCy薄膜は、必ずしも前記基板又は中間層上の全体に形成する必要はな
く、局所的に形成することが可能である。具体的な形成方法は、後述の製造方法の中で述
べるが、必要とされる領域のみに前記SiOxCy薄膜を形成することができ、例えば、前記基
板上に0.1～10mm2の範囲となるように、前記SiOxCy薄膜を設けることができる。
【００２８】
　さらにまた、前記非晶質SiOxCy薄膜は、テトラエトキシシラン（TEOS）を原料として形
成してなることが好ましい。TEOSを原料として用いることで、所望の非晶質SiOxCy薄膜の
形成が可能となるためである。また、製造方法は後述するが、前記TEOSは、比較的入手し
やすく、安価な材料であるため、経済的にも優れた効果を奏するためである。
【００２９】
　なお、本発明によるエレクトロルミネッセンス材料を用い、該エレクトロルミネッセン
ス材料に電極等を設けることにより、優れた白色発光特性を有するエレクトロルミネッセ
ンス素子を得ることができる。該エレクトロルミネッセンス素子を用いれば、強い白色発
光を示す照明や、ディスプレイ装置を製造することが可能となる。
【００３０】
　次に、本発明によるエレクトロルミネッセンス材料の製造方法について説明する。図４
は、本発明の非晶質SiOxCy薄膜を形成するための装置の一部について模式的に示した断面
図である。
　本発明によるエレクトロルミネッセンス材料の製造方法は、図４に示すように、所定の
基板又は該基板上に形成した中間層上の少なくとも１箇所に、テトラエトキシシランを原
料として非晶質SiOxCy薄膜１３を形成することを特徴とする。
【００３１】
　本発明の製造を用いて半導体材料を製造すれば、従来のエレクトロルミネッセンス材料
に比べて、強い白色発光を示すエレクトロルミネッセンス材料を提供することができる。
また、テトラエトキシシラン（ＴＥＯＳ）を原料として用いたのは、ＴＥＯＳを原料にす
れば、容易に前記非晶質SiOXCy薄膜１３を得ることができ、さらに、ＴＥＯＳは比較的安
価な材料であるため、経済的にも優れた効果を奏するからである。
【００３２】
　また、前記非晶質SiOxCy薄膜１３の形成は、図４に示すように、前記ＴＥＯＳを含有す
る不活性ガス４０をマイクロプラズマジェット５０に混入させて照射することにより行う
ことが好ましい。前記マイクロプラズマジェット５０とは、高温（6000～15000℃程度）
で、電子密度が1012～1017個/cm3程度のプラズマのことであり、このマイクロプラズマジ
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ェット５０に前記ＴＥＯＳをプラズマ先端部に独立に混入させて照射することにより、前
記ＴＥＯＳがアルゴンのプラズマで分解され、前記非晶質SiOxCy薄膜１３を形成すること
ができるためである。さらに、大気中であっても、拡散することなくエネルギーを伝える
ことができるため、真空装置等の複雑な装置を必要とすることなく、従来の方法に比べて
簡便な前記非晶質SiOxCy薄膜１３の形成が可能となる。
【００３３】
　前記非晶質SiOxCy薄膜１３の製造装置１００は、図４に示すように、絶縁基板１１を載
置するためのステージ１１０と、マイクロプラズマジェット５０を照射するための絶縁体
又は金属からなるトーチ１２０と、該トーチ１２０にプラズマ生成ガスを導入するプラズ
マ生成ガス供給手段（図示せず）と、前記トーチ１２０内に誘導電場を発生させるための
コイル１３０と、該コイル１３０に高周波電力を供給するための高周波電源１４０とを具
える。
【００３４】
　また、前記トーチ１２０の形状としては、マイクロプラズマジェット５０を効果的に放
出することができる形状であれば特に限定はしないが、例えば、図４に示すような円筒形
状とすることができる。前記トーチ１２０の形状を円筒形状とした場合、その内径は0.5
～50mmの範囲であり、長さは5～30mmの範囲とすることがプラズマ照射領域を精密に制御
できる点で好ましい。また、前記トーチ１２０のマイクロプラズマジェット５０の照射側
に設けられた噴出口１２０ａは、図４に示すように、高温プラズマをマイクロプラズマジ
ェット５０として照射できるように、先端部に向かって内径が小さくなる形状を有してお
り、この噴出口１２０ａの内径は100～1000μmの範囲であることが好ましい。
【００３５】
　また、前記マイクロプラズマジェットの照射は、大気圧下で行われることが好ましい。
マイクロプラズマジェット５０を用いた場合、減圧雰囲気等に限らず大気圧下でも同様に
、前記非晶質SiOxCy薄膜１３の形成が可能であり、減圧雰囲気をつくるための装置等を必
要とすることなく、簡便に行える点で有利であるためである。
【００３６】
　さらにまた、前記ＴＥＯＳと混合する前記不活性ガスは、アルゴン又は窒素ガスである
ことが好ましい。他プラズマ生成ガスに比較して安価であるからである。
【００３７】
　なお、前記不活性ガスの流量を変化させることにより、前記非晶質SiOxCy薄膜１３の組
成を変化させることができる。図５(ａ)～(ｃ)は、アルゴン流量に対する前記非晶質SiOx
Cy薄膜１３中のSiC、SiO及びSiOHの体積分率（％）を示したものであるが、Ar流量の変化
によりそれぞれの膜中の酸素、炭素の体積分率が変化していることがわかる。
【００３８】
　また、前記不活性ガスと前記ＴＥＯＳとの混合割合は、特に限定はされないが、TEOSの
プラズマによる分解効率が高い点から、前記不活性ガスに対するＴＥＯＳの割合が、0.01
～10％の範囲であることが好ましい。さらにまた、前記ＴＥＯＳを前記不活性ガスに混合
する場合、前記ＴＥＯＳは気化した状態で混合させることが好ましい。前記マイクロプラ
ズマジェットに混入させて照射するため、固体や液体では前記マイクロプラズマジェット
への混入が困難となるためである。
【００３９】
　また、前記プラズマジェット５０は、精密性を有するため、サイズが0.1～10mm2の範囲
となるような局所領域に、前記非晶質SiOxCy薄膜１３を形成することができる。
【００４０】
　また、上述したところは、この発明の実施形態の一例を示したにすぎず、請求の範囲に
おいて種々の変更を加えることができる。
【実施例】
【００４１】
　次に、本発明に従う半導体材料を作製し、その性能を評価した。
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（実施例１）
　実施例１は、図４に示すように、非晶質SiOxCy薄膜の製造装置１００のステージ１１０
上に、ガラス及びポリマーからなる基板１１（サイズ：10 mm×10mm、厚さ：0.4 mm）を
載置した後、テトラエトキシシラン（1質量％）とアルゴン（99質量％）とを混合したガ
スを、トーチ１２０から発生させたアルゴンからなるマイクロプラズマジェット中に混入
させて、前記基板１１上に照射することにより、前記基板１１上に、非晶質
SiOxCy（ｘ＝0.7、ｙ＝0.3）薄膜１３を形成させることにより、エレクトロルミネッセン
ス材料１０を作製した。なお、　前記非晶質SiOxCy薄膜のサイズは、約1mm2であった。
【００４２】
（比較例１）
　比較例１は、一般的に有機ＥＬとして用いられるアモルファスSiCの薄膜を前記基板１
１上に形成したエレクトロルミネッセンス材料を用意した。
【００４３】
（比較例２）
　比較例２は、一般的に無機ＥＬとして用いられるSiOの薄膜を前記基板１１上に形成し
たエレクトロルミネッセンス材料を用意した。
【００４４】
　上記実施例及び比較例で作製した各エレクトロルミネッセンス材料について評価を行っ
た。評価方法を以下に示す。
【００４５】
（評価方法）
（１）白色発光性
　上記実施例及び比較例で作製した各エレクトロルミネッセンス材料の、各波長（nm）に
対する前記エレクトロルミネッセンス材料１０の発光の有無を、直流電源および分光器を
用いて透明導電膜上に堆積した膜に上部電極を設けたサンドイッチ構造によって確認した
。
【００４６】
（２）輝度劣化の抑制
　上記実施例及び比較例で作製した各エレクトロルミネッセンス材料に、17、20、30、40
Ｖの電圧を、100時間連続して加えたときの、輝度の劣化を電界発光スペクトルおよび６
００nmの発光強度の時間変化を測定することにより評価した。以下の基準に従って評価し
、評価結果は表１に示す。なお、表１の○は、全く輝度の劣化がない状態、△は、輝度が
半分程度に輝度が劣化した状態、×は、輝度が初期の10分の1以下となった状態を示す。
【００４７】
【表１】

【００４８】
　評価（１）の結果、実施例１及び２のエレクトロルミネッセンス材料は、それぞれ、波
長400～800nmの範囲で、白色発光性能を有することがわかった。一方、比較例１及び２の
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エレクトロルミネッセンス材料は、波長600～800nmの間でしか白色発光が見られず、限ら
れた条件でしか白色発光を示さないことがわかった。
　また、表１（評価（２））の結果から、実施例１及び実施例２については、比較例１及
び比較例２に比べて輝度の劣化を抑制できていることがわかった。
【産業上の利用可能性】
【００４９】
　本発明によれば、高い白色発光効率を有し、輝度の低下が少ないエレクトロルミネッセ
ンス材料、及び、簡便かつ局所的に非晶質薄膜を形成することができるエレクトロルミネ
ッセンス材料の製造方法を提供することが可能となる。
【図面の簡単な説明】
【００５０】
【図１】本発明による非晶質SiOxCy（ｘ＝0.7、ｙ＝0.3）薄膜を有するエレクトロルミネ
ッセンス素子に17Vの電圧を加えて発光させた状態を示した写真である。
【図２】本発明によるエレクトロルミネッセンス材料を用いたエレクトロルミネッセンス
素子の構造を模式的に示した図である。
【図３】本発明のエレクトロルミネッセンス材料に対して、３種類の電圧（15V、16V、17
V）を加えたときの、各波長（nm）に対するエレクトロルミネッセンス材料の発光強度（a
.u.）を示したものである。
【図４】本発明の非晶質SiOxCy薄膜を形成するための装置の一部について模式的に示した
断面図である。
【図５】(ａ)～(ｃ)は、アルゴン流量に対する非晶質SiOxCy薄膜中の各成分の割合を示し
たものであり、(ａ)はSiC、(ｂ)はSiO、(ｃ)SiOHの体積分率（％）を示す。
【符号の説明】
【００５１】
１０　　エレクトロルミネッセンス材料
１１　　基板
１２　　電極
１３　　非晶質SiOxCy薄膜
２０　　電極
３０　　電源
４０　　ＴＥＯＳを含有する不活性ガス
５０　　マイクロプラズマジェット
１００　非晶質SiOxCy薄膜形成装置
１１０　ステージ
１２０　トーチ
１３０　コイル
１４０　高周波電源
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