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【公報種別】特許法第１７条の２の規定による補正の掲載
【部門区分】第３部門第３区分
【発行日】平成24年10月4日(2012.10.4)

【公表番号】特表2012-503034(P2012-503034A)
【公表日】平成24年2月2日(2012.2.2)
【年通号数】公開・登録公報2012-005
【出願番号】特願2011-526511(P2011-526511)
【国際特許分類】
   Ｃ０９Ｋ  11/59     (2006.01)
   Ｃ０９Ｋ  11/08     (2006.01)
   Ｈ０１Ｌ  33/50     (2010.01)
【ＦＩ】
   Ｃ０９Ｋ  11/59    　　　　
   Ｃ０９Ｋ  11/08    　　　Ｂ
   Ｈ０１Ｌ  33/00    ４１０　

【手続補正書】
【提出日】平成24年8月17日(2012.8.17)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　結晶性窒化物蛍光体の製造方法であって、
（ｉ）　ハロゲン化物を、アンモニアＮＨ3、および金属源Ｍと反応させる工程
を含む製造方法。
【請求項２】
　金属源Ｍが活性剤元素および／または電荷補償剤を含む、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　前記活性剤元素が、希土類元素またはＭｎ、特にＣｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｅｕ、Ｇｄ
、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、Ｌｕ、Ｓｃ、Ｙ、およびＭｎの群から、且つ、
特にＥｕおよび／またはＹｂから選択される、請求項１あるいは２に記載の方法。
【請求項４】
　電荷補償剤が、アルカリ金属および／またはアルカリ土類金属、特にＬｉ、Ｎａ、Ｋ、
Ｒｂ、Ｃｓ、Ｃａ、Ｓｒおよび／またはＢａから、特に、Ｂａ、Ｃａおよび／またはＳｒ
から選択される、請求項２または３に記載の方法。
【請求項５】
　金属源がさらに、特にＳｎ、Ｍｎ、Ｚｎ、Ｓｂ、Ｐｂおよび／またはＢｉから選択され
る増感剤を含む、請求項１から４までのいずれか１項に記載の方法。
【請求項６】
　金属源Ｍが、元素の金属および／または金属イオンを含む、請求項１から５までのいず
れか１項に記載の方法。
【請求項７】
　ハロゲン化物が、二元系のハロゲン化物、特にＤＸn

［式中、
Ｄは元素周期律表のＸＩＩＩ族、ＸＩＶ族またはＸＶ族の元素を示し、
Ｘはハロゲン、特にＦ、Ｃｌ、Ｂｒおよび／またはＩ、好ましくはＣｌを示し、且つ
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ｎ＝３、４または５］
である、請求項１から６までのいずれか１項に記載の方法。
【請求項８】
　アンモニアが純粋な液体のアンモニアとして用いられる、または、溶剤、特に炭化水素
溶剤と混合されている、請求項１から７までのいずれか１項に記載の方法。
【請求項９】
　さらに、
（ｉｉ）　工程（ｉ）の反応生成物を５００～２５００℃の温度で加熱する工程
を含む、請求項１から８までのいずれか１項に記載の方法。
【請求項１０】
　式（Ｉ）
　ＡxＢzＣyＤqＮp　　（Ｉ）
［式中、
Ａは活性剤を示し、特に希土類元素またはＭｎ、好ましくはＣｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｅ
ｕ、Ｇｄ、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、Ｌｕ、Ｓｃ、Ｙ、および／またはＭｎ
の群から選択され、
Ｂは増感剤を示し、特にＳｎ、Ｍｎ、Ｚｎ、Ｓｂ、Ｐｂおよび／またはＢｉから選択され
、
Ｃは電荷補償剤を示し、特にアルカリ金属および／またはアルカリ土類金属、好ましくは
Ｌｉ、Ｎａ、Ｋ、Ｒｂ、Ｃｓ、Ｃａ、Ｓｒおよび／またはＢａからなる群から選択され、
Ｄは元素周期律表のＸＩＩＩ群、ＸＩＶ群、またはＸＶ群の元素を示し、特にＢ、Ａｌ、
Ｇａ、Ｉｎ、Ｔｌ、Ｓｉ、Ｇｅ、Ｓｎ、Ｐｂ、Ｐ、Ａｓ、Ｓｂおよび／またはＢｉから、
特にＳｉ、Ｇｅ、Ｂおよび／またはＡｌから選択され、
Ｎは窒素を示し、且つ、
ｘ、ｚ、ｙ、ｑおよびｐは、式（Ｉ）の化合物中に含まれる元素の化学量論組成を示し、
ここで特に
０≦ｘ≦２
０≦ｚ≦２
０≦ｙ≦４
１≦ｑ≦８、特にｑ＝５、且つ、
１≦ｐ≦１０、特にｐ＝８］
を有する蛍光体が形成される、請求項１から９までのいずれか１項に記載の方法。
【請求項１１】
　式（ＩＩ）
　ＥmＦaＧaＳｉqＮp

［式中、
ＥはＳｒ、Ｃａ、またはＢａであり；
ＧはＬｉ、Ｎａ、Ｋ、ＲｂまたはＣｓであり、好ましくはＬｉであり；
ＦはＣｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｅｕ、Ｇｄ、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、Ｌｕ
、Ｓｃ、Ｙおよび／またはＭｎであり、好ましくはＣｅまたはＴｂであり；
ｍは１－２ａまたは２－２ａであり、
０≦ａ≦１、ｍ＝２－２ａの場合、好ましくは０＜ａ≦１
０≦ａ≦０．５、ｍ＝１－２ａの場合、好ましくは０＜ａ≦０．５
１≦ｑ≦８、特にｑ＝５または７
１≦ｐ≦１０、特にｐ＝８または１０］
を有する蛍光体。
【請求項１２】
　Ｓｒ2-2aＴｂaＬｉaＳｉ5Ｎ8、Ｃａ2-2aＴｂaＬｉaＳｉ5Ｎ8、Ｂａ1-2aＣｅaＬｉaＳｉ

7Ｎ10および／またはＢａ1-2aＴｂaＬｉaＳｉ7Ｓｉ7Ｎ10からなる群から選択される、請
求項１１に記載の蛍光体。
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【請求項１３】
　（ａ）　一次光発光素子、特に一次青色光発光素子、および
　（ｂ）　請求項１から１０までのいずれか１項に記載の方法によって得られる蛍光体材
料、または請求項１１または１２に記載の蛍光体材料
を含む光源。
【請求項１４】
　さらに、緑色発光蛍光体材料を含む、請求項１３に記載の光源。
【手続補正２】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００２２
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００２２】
　活性剤は特に希土類元素であり、好ましくはＣｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｅｕ、Ｇｄ、Ｔ
ｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、Ｌｕ、Ｓｃおよび／またはＹの群から選択される。
最も好ましくは、活性剤はＥｕおよび／またはＹｂから選択される。金属源Ｍは、金属の
形態の活性剤、例えば元素のＥｕおよび／または元素のＹｂを含んでよい。しかしながら
、金属源Ｍは活性剤イオンの形態の活性剤を含有してもよい。好ましい実施態様において
、金属源Ｍは活性剤イオンを含有する錯体（ＲＥ錯体）、例えばＣｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ
、Ｅｕ、Ｇｄ、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、Ｌｕ、Ｓｃ、Ｙ、および／または
Ｍｎの錯体を含む。
【手続補正３】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００５３
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００５３】
　さらなる実施態様において、本発明は、ＳｉＣｌ4と金属ＭIおよびＭII（ＭI＝Ｌｉ、
Ｎａ、Ｋ、Ｒｂ、Ｃｓ、好ましくはＭI＝Ｌｉ、Ｎａ、Ｋ、且つ、ＭII＝Ｃａ、Ｓｒ、Ｂ
ａ）および金属錯体Ｒ［Ｎ（Ｓｉ（ＣＨ3）3）2］3　（Ｒ＝Ｃｅ、Ｔｂ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓ
ｍ、Ｄｙ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｈｏ、Ｅｕ、Ｇｄ、Ｙｂ、Ｌｕ、Ｓｃ、Ｙ、および／またはＭｎ
、好ましくはＲ＝Ｃｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ）との、随意に溶剤、例え
ばヘキサンで希釈された液体のアンモニア中での直接反応に基づく、蛍光体ＭII

2-2xＲx

ＭI
xＳｉ5Ｎ8の合成を報告する。提案された反応は以下の通りである：

【化１１】
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