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Beschreibung
GEBIET DER TECHNIK

[0001] Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf einen ein rotes Licht emittierenden Leuchtstoff, ein den
Leuchtstoff aufweisendes lichtemittierendes Element und eine das lichtemittierende Element aufweisende
lichtemittierende Vorrichtung.

STAND DER TECHNIK

[0002] Das Patentdokument 1 offenbart mit Eu2+ aktiviertes CaAlSiN; das ein roter Leuchtstoff ist. Das
Patentdokument 2 beschreibt einen Leuchtstoff der Formel CaSiAIN3:Eu, dessen Emissionswellenlange
optional in einem Bereich mit hoher menschlicher Sehempfindlichkeit eingestellt werden kann, um eine Ver-
besserung der Leuchtdichte in diesem Bereich zu ermoglichen, und der ein Anregungsband fir Licht in
einem Wellenlangenbereich aufweist, das von dem oben genannten lichtemittierenden Abschnitt emittiert
wird. Das Patentdokument 3 offenbart einen Leuchtstoff der Formel Cag 9g5SiAIN3:Eug 15 mit einem Anre-
gungsband, das dem Licht im ultraviolett-sichtbaren Wellenlangenbereich (300 bis 550 nm) entspricht, das
von einem lichtemittierenden Teil als blaues oder ultraviolettes Licht emittiert wird. Das Patentdokument 4
betrifft eine weile Leuchtdiode, die reich an einer roten Emissionskomponente ist und gute Farbwiederga-
beeigenschaften aufweist. Es wird ein kristalliner Leuchtstoff in fester Lésung verwendet, der als Wirtskristall
eine anorganische Verbindung mit der gleichen Kristallstruktur wie die CaSiAIN;-Kristallphase aufweist und
dem ein Element als Emissionszentrum zugesetzt wird, das aus der Gruppe Mn, Ce, Pr, Nd, Sm, Eu, Gd, Tb,
Dy, Ho, Er, Tm, Yb, und Lu gewabhlt ist.

QUELLENANGABEN

Patentliteratur

Patentdokument 1: JP 2004 - 71726 A
Patentdokument 2: US 2006 / 0 017 365 A1
Patentdokument 3: EP 1 568 753 A2
Patentdokument 4: EP 2 574 652 A2

KURZE DARSTELLUNG DER ERFINDUNG
Technische Aufgabe

[0003] Die vorliegende Erfindung stellt einen mit Eu2+ aktivierten roten Leuchtstoff mit einer héheren Licht-
ausbeute sowie ein lichtemittierendes Element und eine lichtemittierende Vorrichtung, die den Leuchtstoff
nutzen, bereit.

Lésung der Aufgabe

[0004] Infolge umfangreicher Untersuchungen einer Zusammensetzung von mit Eu2+ aktiviertem CaAlSiN5
haben die Urheber der vorliegenden Erfindung herausgefunden, dass die vorstehenden Aufgaben durch
einen spezifischen Zusammensetzungsbereich aus der stéchiometrischen Zusammensetzung von Ca : Al :
Si:N=1:1:1:3I6sbarist, und die vorliegende Erfindung abgeschlossen.

[0005] Bereitgestellt wird ein Leuchtstoff, der durch die folgende allgemeine Formel dargestellt ist: Ca,. Eu,.
SiAIN3, wobei x+y gleich 1,0 oder mehr und 1,1 oder weniger ist, y gleich 0,004 oder mehr und 0,012 oder
weniger ist, der Leuchtstoff durch Eu aktiviert wird und einige des (der) Ca-Elements (-e) durch das (die) Eu-
Element(e) substituiert sind,

wobei der Leuchtstoff eine Gitterkonstante a von 0,9747 nm oder mehr und 0,9770 nm oder weniger und eine
Gitterkonstante ¢ von 0,5050 nm oder mehr und 0,5055 nm oder weniger aufweist und

wobei der Leuchtstoff einen Ca-Gehalt von 27,8 Ma% oder mehr und 28,8 Ma% oder weniger, einen Gehalt
gelosten Sauerstoffs im Leuchtstoff von 0,3 Ma% oder mehr und 1,2 Ma% oder weniger und einen Eu-Gehalt
von 0,4 Ma% oder mehr und 1,2 Ma% oder weniger aufweist.
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[0006] Einige der Ca-Elemente des Leuchtstoffs kdnnen vorzugsweise durch ein oder mehrere Elemente,
ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus Mg, Li, Y und Elementen der Lanthanreihe, mit Ausnahme von
La, Ce und Eu, substituiert sein.

[0007] Bei einem Aspekt kann die vorliegende Erfindung auch ein den Leuchtstoff umfassendes lichtemittie-
rendes Element und eine Lichtquelle, die dazu ausgelegt ist, den Leuchtstoff mit Anregungslicht zu bestrah-
len, bereitstellen.

[0008] Bei einem Aspekt kann die vorliegende Erfindung auch eine das lichtemittierende Element umfas-
sende lichtemittierende Vorrichtung bereitstellen.

Vorteilhafte Wirkungen der Erfindung

[0009] Ein Leuchtstoff nach einer Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung kann durch Spezifizieren der
Gitterkonstanten und des Gehalts der Zusammensetzungselemente des Leuchtstoffs, der durch die allge-
meine Formel Ca,.,Eu,SiAIN; dargestellt ist, mit Eu aktiviert ist und bei dem einige des (der) Ca-Elements
(-e) durch das (die) Eu-Element(e) substituiert sind, eine hohere Lichtausbeute aufweisen.

[0010] Ein lichtemittierendes Element nach einer Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung kann eine
hdhere Lichtausbeute aufweisen, da das lichtemittierende Element den Leuchtstoff umfasst.

[0011] Eine lichtemittierende Vorrichtung nach einer Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung kann eine
hoéhere Lichtausbeute aufweisen, da die lichtemittierende Vorrichtung das lichtemittierende Element umfasst.

BESCHREIBUNG VON AUSFUHRUNGSFORMEN

[0012] Eine Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung stellt einen Leuchtstoff bereit, der durch die fol-
gende allgemeine Formel dargestellt ist: Ca,.,Eu,SiAIN; wobei x+y gleich 1,0 oder mehr und 1,1 oder weni-
ger ist, y gleich 0,004 oder mehr und 0,012 oder weniger ist, wobei der Leuchtstoff mit Eu aktiviert wird und
wobei einige des (der) Ca-Elements (-e) durch das (die) Eu-Element(e) substituiert sind, wobei der Leucht-
stoff eine Gitterkonstante a von 0,9747 nm oder mehr und 0,9770 nm oder weniger und eine Gitterkonstante
c von 0,5050 nm oder mehr und 0,5055 nm oder weniger aufweist und wobei der Leuchtstoff einen Ca-Gehalt
von 27,8 Ma% oder mehr und 28,8 Ma% oder weniger, einen Gehalt geldésten Sauerstoffs im Leuchtstoff von
0,3 Ma% oder mehr und 1,2 Ma% oder weniger und einen Eu-Gehalt von 0,4 Ma% oder mehr und 1,2 Ma%
oder weniger aufweist.

[0013] Der Leuchtstoff nach einer Ausflihrungsform der vorliegenden Erfindung ist durch die folgende allge-
meine Formel dargestellt: Ca,.,Eu,SiAIN3. Der Leuchtstoff wird durch Binden von (Si,Al)-N4-Tetraedern, bei
denen die Ca-Atome in Liicken angeordnet sind, ausgebildet. Die Zusammensetzung kann durch eine Kom-
bination von Parametern des Ca-Elementbelegungsgrads, des Si/Al-Verhaltnisses und des N/O-Verhaltnis-
ses elektrische Neutralitat bewahren. Ein mit der allgemeinen Formel vergleichbarer reprasentativer Leucht-
stoff ist CaAISiN3, wobei der Ca- Stellenbesetzungsgrad 100 % betragt, Si/Al = 1 und O/N = 0. Wird ein Tell
des Ca2* von CaAlSiN5; durch Eu2+, das als ein lumineszentes Zentrum dient, substituiert, so wird der Leucht-
stoff ein roter Leuchtstoff. Der rote Leuchtstoff bendtigt beispielsweise bei einer Anregung mit monochromati-
schem Licht mit einer Spitzenwellenlange von 455 nm eine Fluoreszenzspektrumspitzenwellenldnge von 645
nm oder mehr und 655 nm oder weniger.

[0014] Bei der allgemeinen Formel des Leuchtstoffs nach einer Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung
ist x+y gleich 1,0 oder mehr und 1,1 oder weniger, vorzugsweise 1,0 oder mehr und 1,08 oder weniger und
besonders bevorzugt 1,0 oder mehr und 1,05 oder weniger. Ist x+y kleiner als 1,0, so wird der Ca-Gehalt so
gering, dass die Erhéhung des Eu-Gehalts nicht geférdert werden kann, was zu einer deutlichen Abnahme
der Fluoreszenzintensitat fuhrt. Ist x+y groRer als 1,1, so ist es schwierig, das CaAISiNz-Kristall aufrechtzuer-
halten, und es wird eine grofe Menge einer anderen heterogenen Phase als des Zielkristalls erzeugt, was zu
einer deutlichen Abnahme der Fluoreszenzintensitat fuhrt.

[0015] Bei der allgemeinen Formel des Leuchtstoffs nach einer Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung
ist y gleich 0,004 oder mehr und 0,012 oder weniger, vorzugsweise 0,004 oder mehr und 0,011 oder weniger
und besonders bevorzugt 0,004 oder mehr und 0,010 oder weniger. Ist der Eu-Gehalt zu gering, so kann die
Fluoreszenzintensitat nicht verbessert werden, und ist der Eu-Gehalt zu hoch, so neigt die Fluoreszenzinten-
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sitat dazu, aufgrund der durch Energielibertragung zwischen den Eu-Elementen erzeugten Fluoreszenzkon-
zentrationsléschung abzunehmen.

[0016] Aus den folgenden Griinden betragt die Gitterkonstante a des Leuchtstoffs 0,9747 nm oder mehr und
0,9770 nm oder weniger und betragt die Gitterkonstante ¢ des Leuchtstoffs 0,5050 nm oder mehr und 0,5055
nm oder weniger. Die Gitterkonstanten werden durch ein Rontgendiffraktion sverfahren gemessen.

[0017] Die Skelettstruktur des CaAlSins-Kristalls wird durch Binden von (Si,Al)-N4-Tetraedern, bei denen die
Ca-Atome in Licken angeordnet sind, ausgebildet. Ein Teil des Ca2+ wird durch Eu2*, das als ein lumineszen-
tes Zentrum dient, substituiert, was den roten Leuchtstoff zur Folge hat. Die Zusammensetzung des Leucht-
stoffs kann durch die Gesamtheit der Parameter der Ca- und Sr-Elementbelegungsrate, des Si/Al-Verhaltnis-
ses und des N/O-Verhaltnisses elektrische Neutralitat bewahren.

[0018] Das CaAlSiN; weist jedoch aus mikroskopischer Sicht Variationen in der Zusammensetzung seiner
Kristalle auf und bildet aus makroskopischer Sicht Nebenprodukte der heterogenen Phase, wie beispiels-
weise kristalline und amorphe Substanzen, oder Oxidschichten an Korngrenzen und Partikeloberflachen
aus. Daher spiegelt der Schuttwert der Zusammensetzung nicht notwendigerweise die Mischkristallzusam-
mensetzung des fluoreszierenden CaAlISiN;-Kristalls wider. Aus demselben Grund kann sich die Rohstoffzu-
sammensetzung des CaAlSiN3 von der Zusammensetzung des tatsachlich erhaltenen CaAlSiNs-Kristalls
unterscheiden.

[0019] Der CaAISiN3-Kristall weist ein orthorhombisches Kristallsystem und die Raumgruppe Cmc 21 auf. Al
und Si besetzen dieselbe Stelle und bilden einen (Al,Si)-N4-Tetraeder mit vier N-Spitzen aus. Die (Al,Si)-Ng4-
Tetraeder sind miteinander verbunden, wobei sie liber dreifach koordinierten N eine Inversion wiederholen,
um in der Richtung in der bc-Ebene zickzackformige (Al,Si)-N4-Schichten auszubilden. Die (Al,Si)-N4-Schich-
ten sind Uber zweifach koordinierten N in der Richtung der a-Achse beschichtet. Ca besetzt die in den Licken
der (Al,Si)-N4-Schichten ausgebildeten Hohlrdume und besetzt folglich die durch finf N-Atome flinffach koor-
dinierten Stellen. Dadurch kann durch Spezifizieren der Gitterkonstanten des CaAlSiN3-Kristalls sein Zusam-
mensetzungsbereich genau bestimmt werden.

[0020] Die Urheber der vorliegenden Erfindung haben herausgefunden, dass es aufgrund der Festlslich-
keitsgrenze von Ca schwierig ist, eine Ubermafig groRe Gitterkonstante a des CaAISiN3 zu realisieren, und
wenn die Gitterkonstante a zu klein oder die Gitterkonstante ¢ zu grof3 oder zu klein sind, sinkt die Fluores-
zenzintensitat drastisch. Insbesondere haben sie festgestellt, dass die Gitterkonstante a von 0,9747 nm oder
mehr und 0,9770 nm oder weniger und die Gitterkonstante ¢ von 0,5050 nm oder mehr und 0,5055 nm oder
weniger zur héheren Fluoreszenzspitzenintensitat fuhren.

[0021] Der Leuchtstoff nach einer Ausfliihrungsform der vorliegenden Erfindung weist einen Ca-Gehalt von
27,8 Ma% oder mehr und 28,8 Ma% oder weniger auf. Ist der Ca-Gehalt zu gering, so kann die Fluoreszen-
zintensitat nicht verbessert werden und die Erhéhung des Eu-Gehalts kann nicht geférdert werden. Ist der
Ca-Gehalt zu hoch, so kann das Gleichgewicht der Zusammensetzung nicht aufrechterhalten werden, was
zu Erzeugung heterogener Phasen fiuhrt. Der Ca-Gehalt kann vorzugsweise 27,8 Ma% oder mehr und 28,7
Ma% oder weniger und besonders bevorzugt 27,9 Ma% oder mehr und 28,7 Ma% oder weniger betragen.

[0022] Der Leuchtstoff nach einer Ausfliihrungsform der vorliegenden Erfindung weist einen Gehalt gelésten
Sauerstoffs im Leuchtstoff von 0,3 Ma% oder mehr und 1,2 Ma% oder weniger auf. Ist der Gehalt gelésten
Sauerstoffs im Leuchtstoff zu gering, so wachsen Kristallkérner in den Herstellungsschritten nur ungentigend,
sodass die hdhere Fluoreszenzintensitat nicht erhalten werden kann. Ist der Gehalt geldésten Sauerstoffs im
Leuchtstoff zu hoch, so liegen die Gitterkonstanten auRerhalb des vorgegebenen Bereichs, wie vorstehend
beschrieben wurde. Der Gehalt gelésten Sauerstoffs im Leuchtstoff kann 0,5 Ma% oder mehr und 1,0 Ma%
oder weniger und besonders bevorzugt 0,7 Ma% oder mehr und 0,9 Ma% oder weniger betragen.

[0023] Der Leuchtstoff nach einer Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung weist einen Eu-Gehalt von
0,4 Ma% oder mehr und 1,2 Ma% oder weniger auf. Ist der Eu-Gehalt zu gering, so kann die Fluoreszenzin-
tensitat nicht verbessert werden. Ist der Eu-Gehalt zu hoch, so neigt die Fluoreszenzintensitat dazu, aufgrund
der durch Energielibertragung zwischen den Eu-Elementen erzeugten Fluoreszenzkonzentrationsléschung
abzunehmen. Der Eu-Gehalt kann vorzugsweise 0,4 Ma% oder mehr und 1,1 Ma% oder weniger und beson-
ders bevorzugt 0,4 Ma% oder mehr und 1,0 Ma% oder weniger betragen.
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[0024] In dem Leuchtstoff nach einer Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung kdnnen einige des (der)
Ca-Elements (-e) vorzugsweise durch ein oder mehrere Element(e), ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend
aus Mg, Li, Y, und Lanthanoiden (mit Ausnahme von La, Ce, und Eu), substituiert sein. Dies ist wirksam, um
die Fluoreszenzeigenschaften zwecks Aufrechterhaltung des Ladungsgleichgewichts anzupassen.

[0025] Bei einem weiteren Aspekt kann die Erfindung ein den Leuchtstoff umfassendes lichtemittierendes
Element und eine Lichtquelle, die den Leuchtstoff mit Anregungslicht bestrahlt, bereitstellen.

[0026] Bei einem weiteren Aspekt kann die vorliegende Erfindung auch eine das lichtemittierende Element
umfassende lichtemittierende Vorrichtung bereitstellen. Die lichtemittierende Vorrichtung kann Leuchtmittel,
Beleuchtungsvorrichtungen, Bildanzeigevorrichtungen, Verkehrsampeln und Projektoren einschlieen.

BEISPIELE

[0027] Beispiele der vorliegenden Erfindung werden unter Bezugnahme auf Tabelle 1 in Gegeniiberstellung
mit Vergleichsbeispielen beschrieben.
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[0028] Tabelle 1 zeigt x- und y-Werte in der allgemeinen Formel (angestrebte Werte und tatsachliche Werte),
Gitterkonstanten (Einheit: nm), Gehalte geldsten Sauerstoffs im Leuchtstoff (Einheit: Ma%), Eu-Gehalte (Ein-
heit: Ma%), Ca-Gehalte (Einheit: Ma%), Spitzenwellenlangen (Einheit: nm) und die relative Fluoreszenzspit-
zenintensitat (Einheit: %) fur den Leuchtstoff der Beispiele und Vergleichsbeispiele.

Jedes Messverfahren wird beschrieben.
<Gitterkonstanten a und c>

[0029] Fur die Gitterkonstanten jedes Leuchtstoffs wurde die Kristallphase durch eine Pulver-Réntgendiffrak-
tionsanalyse (XRD) mit CuKa-Wellenlange unter Verwendung eines Rontgendifraktiometers (Ultima 1V,
erhaltlich bei Rigaku Corporation) identifiziert.

[0030] Die Kristallphase des Leuchtstoffs nach Beispiel 1 war eine einzige CaAlSiNs-Phase. Basierend auf
dem resultierenden Rontgendiffraktionsmuster wurde eine Rietveld-Analyse unter Verwendung einer Kristall-
analysesoftware (JADE, erhaltlich bei Rigaku Corporation) durchgefiihrt, um die Gitterkonstanten zu prazisie-
ren. Die Gitterkonstante a des Leuchtstoffs nach Beispiel 1 betrug 0,9761 nm, und die Gitterkonstante ¢
betrug 0,5051 nm.

<Eu-Gehaltsrate und Ca-Gehalt>

[0031] Der Eu-Gehalt und der Ca-Gehalt jedes Leuchtstoffs wurden unter Verwendung eines Sauerstoff-
/Stickstoff-Analysators (EMGA-920, erhaltlich bei Horiba Ltd.) gemessen. Bei dem Leuchtstoff aus Beispiel 1
betrug der Eu-Gehalt 0,67 Ma%, und der Ca-Gehalt betrug 28,4 Ma%.

<Spitzenwellenlange>

[0032] Fur die Spitzenwellenlange jedes Leuchtstoffs, wurde das Anregungs-/Fluoreszenzspektrum des
Leuchtstoffs unter Verwendung eines Spektralfluoreszenzphotometers (F7000, erhaltlich bei Hitachi High-
Technologies Corporation) gemessen. Die Anregungswellenlange des Fluoreszenzspektrums wurde auf 455
nm festgelegt, und die beobachtete Wellenlange des Anregungsspektrums wurde als die Spitzenwellenlange
des bei 455 nm angeregten Fluoreszenzspektrums betrachtet.

<Relative Fluoreszenzspitzenintensitat>

[0033] Die Einheit der relativen Fluoreszenzspitzenintensitat ist willkurlich, da sie in Abhangigkeit vom Mess-
gerat und den Messbedingungen variiert, und die Fluoreszenzspitzenintensitat wurde ausgewertet, indem
unter denselben Bedingungen gemessene Beispiele und Vergleichsbeispiele miteinander verglichen wurden.
Der Ubergangsgrenzwert betrug 160 % oder mehr.

Beispiel 1

[0034] Der Leuchtstoff nach Beispiel 1 ist ein Leuchtstoff, der durch die folgende allgemeine Formel darge-
stellt ist: Ca,.,Eu,SiAIN3, wobei x+y gleich 1,033 ist, y gleich 0,007 ist, der Leuchtstoff mit Eu aktiviert wird
und einige des (der) Ca-Elements (-e) durch das (die) Eu-Element(e) substituiert sind, wobei die Gitterkon-
stante a des Leuchtstoffs 0,9761 nm betragt, die Gitterkonstante ¢ des Leuchtstoffs 0,5051 nm oder mehr
betragt, der Ca-Gehalt 28,4 Ma% betragt, der Gehalt gelésten Sauerstoffs im Leuchtstoff 0,81 Ma% betragt
und der Eu-Gehalt 0,67 Ma% betragt.

[0035] Wenngleich sich die Zusammensetzung des Leuchtstoffs vom Rohmaterialmischungsverhaltnis beim
Herstellungsverfahren, wie nachstehend erklart, unterscheidet, ist der Unterschied auf den Einfluss einer
Sauerstoffverunreinigung und auf Verfliichtigung im Warmebehandlungsschritt zurtickzufihren.

[0036] Der Leuchtstoff nach Beispiel 1 war der rote Leuchtstoff mit einer Spitzenwellenlange von 653 nm und
einer relativen Fluoreszenzspitzenintensitat von 170,4 %.

[0037] Es wird ein Verfahren zum Herstellen des Leuchtstoffs aus Beispiel 1 beschrieben. Der Leuchtstoff

wurde durch einen Rohmaterialmischschritt, einen Brennschritt und einen Saurebehandlungsschritt herge-
stellt.
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<Mischschritt>

[0038] Die Rohmaterialien fir den Leuchtstoff aus Beispiel 1 sind 37,6 Ma% Siliziumnitridpulver des Alpha-
Typs (Guteklasse SN-E10, 1,0 Ma% Gehalt gelésten Sauerstoffs im Leuchtstoff, erhaltlich bei UBE INDUST-
RIES LTD.), 27,4 Ma% Aluminiumnitridpulver (Glteklasse E, 0,8 Ma% Gehalt gelosten Sauerstoffs im
Leuchtstoff, erhaltlich bei Tokuyama Corporation), 0,8 Ma% Europiumoxid (Guteklasse RU, erhaltlich bei
Shin-Etsu Chemical Co., Ltd.) und 34,2 Ma% Calciumnitridpulver (99 % Reinheitsgrad, 75 ym oder weniger
Korngrofie, 0,6 Ma% Gehalt geldsten Sauerstoffs im Leuchtstoff, erhaltlich bei Materion Corporation).

[0039] Beim Mischen wurden das Siliziumnitridpulver des Alpha-Typs, das Aluminiumnitridpulver und das
Europiumoxid in einen Nylontopf gegeben und unter Verwendung von Siliziumnitridkugeln und Ethanol als
einem Losungsmittel in einer Kugelmiihle gemischt. Das Lésungsmittel wurde getrocknet und entfernt, und
die gesamte Menge wurde anschlieend durch ein Sieb mit einer MaschengréRe von 75 um gegeben.

[0040] Das Rohmaterialgemisch, aus dem Aggregate entfernt wurden, wurde in eine mit Stickstoff gespllte
Glove-Box gegeben, und das Calciumnitridpulver, welches das verbleibende Material war, wurde per Hand
gemischt.

<Brennschritt>

[0041] Das Rohmaterialgemisch wurde nach dem Mischschritt in einen zylinderférmigen Bornitridbehalter
mit einem Deckel (Glteklasse N-1, erhaltlich bei Denka Company Limited) in einer Glove-Box gegeben,
anschliellend aus der Glove-Box herausgenommen und in einen Elektroofen mit Karbonstrahlern gegeben.
Der Ofen wurde unter Vakuum auf 0,1 Pa oder weniger ausreichend evakuiert. Das Heizen begann in einem
Stadium, in dem die Evakuierung unter Vakuum aufrechterhalten wurde, beginnend bei Raumtemperatur. Bei
600 °C wurde Stickstoffgas eingeleitet, und der atmospharische Druck im Ofen wurde auf 0,1 MPa einge-
stellt. Nach dem Einstellen des Drucks auf 0,1 MPa wurde die Temperatur auf 1.800 °C erhéht, und mit Errei-
chen einer Temperatur von 1.800 °C wurde das Brennen durch Aufrechterhalten dieser Temperatur tber 4
Stunden durchgefihrt.

[0042] Nach dem Brennen Uber 4 Stunden wurde das Ofeninnere auf Raumtemperatur abgekihlt. Das
gebrannte Produkt im Elektroofen war ein rotes Agglomerat. Das rote Agglomerat wurde in einem Mortel zer-
kleinert.

<Saurebehandlungsschritt>

[0043] Das gebrannte Pulver wurde Uber 1 Stunde einer Saurebehandlung ausgesetzt, indem das Pulver mit
1N Salzsaureldsung gemischt wurde, um eine Aufschlammungskonzentration von 25 Ma% zu erhalten,
anschlieBend wurde uber 1 Stunde eine Abkochbehandlung unter Rihren der Salzsaure-Aufschlammung
durchgefiihrt.

[0044] Nach der Saurebehandlung wurde die Aufschlammung auf Raumtemperatur abgekiihlt und anschlie-
Rend gefiltert, um den Leuchtstoff aus der Sdurebehandlungslésung zu separieren. Der Leuchtstoff wurde in
einem Trockner Uber 12 Stunden bei einer Temperatur von 100 °C bis 120 °C getrocknet und durch ein Sieb
mit einer Maschengrofie von 45 um gegeben, um behandeltes Pulver zu erhalten. Das entstandene Pulver ist
der Leuchtstoff nach Beispiel 1.

<Vergleichsbeispiel 1>

[0045] Der Leuchtstoff des Vergleichsbeispiels 1 war derselbe wie aus Beispiel 1, mit der Ausnahme, dass
das Rohmaterialmischverhaltnis wie folgt lautete: Siliziumnitridpulver: Aluminiumnitridpulver : Europiumoxid-
pulver : Calciumnitridpulver = 38,1 : 27,8 : 0,84 : 33,3 Ma%.

[0046] Wie in Tabelle 1 gezeigt, hatte der Leuchtstoff des Vergleichsbeispiels 1 eine Fluoreszenzspektrum-
spitzenwellenlange von 649 nm und eine Spitzenintensitat von 159,4%, wenn es mit Licht mit einer Wellen-
lange von 455 nm angeregt wurde. Im Vergleich mit Beispiel 1 war die Fluoreszenzspitzenwellenldnge auf
die kirzere Wellenlangenseite verschoben und die Fluoreszenzspitzenintensitat war geringer.
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[0047] Der Leuchtstoff des Vergleichsbeispiels 1 entspricht dem herkdmmlichen, d. h. ,Leuchtstoff, der durch
die allgemeine Formel Ca,.,Eu,SiAIN; dargestellt und mit Eu aktiviert ist, wobei einige des (der) Ca -Ele-
ments (-e) durch das (die) Eu-Element(e) substituiert sind“.

<Beispiele 2 bis 4, Vergleichsbeispiele 2 bis 6>

[0048] Die in Beispiel 1 und Vergleichsbeispiel 1 verwendeten Rohmaterialpulver wurde in unterschiedlichen
Mischverhaltnissen gemischt, und die gemischten Pulver wurden in derselben Weise wie in Beispiel 1 behan-
delt, um den Leuchtstoff der Beispiele 2 bis 4 sowie der Vergleichsbeispiele 2 bis 6 herzustellen; dieser
Leuchtstoff wurde untersucht. Bei Vergleichsbeispiel 2 mit dem geringeren Eu-Gehalt und Vergleichsbeispiel
3 mit dem geringeren Ca-Gehalt waren die relativen Fluoreszenzspitzenintensitaten geringer. Bei Vergleichs-
beispiel 4 mit dem hoheren Gehalt gelésten Sauerstoffs und im Vergleichsbeispiel 5 mit der von der allgemei-
nen Formel abweichenden Zusammensetzung waren die relativen Fluoreszenzspitzenintensitaten geringer
und die Gitterkonstanten waren auf3erhalb des Bereichs der vorliegenden Erfindung. Bei Vergleichsbeispiel 6
mit dem hoheren Eu-Gehalt betrug die Spitzenwellenlange 665 nm, was aul3erhalb des Bereichs des roten
Leuchtstoffs lag.

<Beispiel 5>

[0049] Der Leuchtstoff aus Beispiel 5 hatte eine Struktur, bei der ein Teil des Ca im Leuchtstoff aus Beispiel 1
durch Li substituiert war.

[0050] Der Leuchtstoff aus Beispiel 5 hatte eine Spitzenwellenldnge von 649 nm und eine relative Fluores-
zenzspitzenintensitat von 170,8 %. Die Struktur des Leuchtstoffs nach Beispiel 5 war wirkungsvoll zum Auf-
rechterhalten des Ladungsgleichgewichts.

Patentanspriiche

1. Leuchtstoff, der durch die folgende allgemeine Formel dargestellt ist:
Ca,.yEu,SiAIN3, wobei x+y gleich 1,0 oder mehr und 1,1 oder weniger ist, y gleich 0,004 oder mehr und
0,012 oder weniger ist, wobei der Leuchtstoff durch Eu aktiviert wird und
einige des zumindest einen Ca-Elements durch das zumindest eine Eu-Element substituiert sind,
wobei der Leuchtstoff eine Gitterkonstante a von 0,9747 nm oder mehr und 0,9770 nm oder weniger und
eine Gitterkonstante ¢ von 0,5050 nm oder mehr und 0,5055 nm oder weniger aufweist und
wobei der Leuchtstoff einen Ca-Gehalt von 27,8 Ma% oder mehr und 28,8 Ma% oder weniger, einen Gehalt
gelosten Sauerstoffs im Leuchtstoff von 0,3 Ma% oder mehr und 1,2 Ma% oder weniger und einen Eu-
Gehalt von 0,4 Ma% oder mehr und 1,2 Ma% oder weniger aufweist.

2. Leuchtstoff nach Anspruch 1, wobei einige des zumindest einen Ca-Elements des Leuchtstoffs durch
ein oder mehrere Element(e), ausgewahlt aus der Gruppe, bestehend aus Mg, Li, Y und Lanthanoiden, mit
Ausnahme von La, Ce und Eu, substituiert sind.

3. Lichtemittierendes Element, umfassend den Leuchtstoff nach Anspruch 1 oder 2 und eine Lichtquelle,
die dazu ausgelegt ist, den Leuchtstoff mit Anregungslicht zu bestrahlen.

4. Lichtemittierende Vorrichtung, umfassend das lichtemittierende Element nach Anspruch 3.

Es folgen keine Zeichnungen
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