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研究成果の概要（和文）：研究はプロセスと評価・解析の観点で行い一定の成果を挙げることができた。反応場
の工夫による低温・短時間合成法の確立を行った。Li-(Ta,Nb)-Ti-O系蛍光体を主体に研究をし、0.35MPという
常圧の3～4倍程度の圧力で、今までの合成時間に比べ1/6程度の時間で合成することに成功した。この新規プロ
セス技術は特許出願をし早期登録を行った。
結晶構造制御による母体設計と創成と機構解明を行った。P添加シリケート系蛍光体を主体に研究を行った。シ
リケートは結晶構造が多形存在し温度により結晶構造相転移を起こすため、このEuイオンの配位環境を相転移を
利用して制御することができ、赤色～緑色の発色に成功した。

研究成果の概要（英文）：We have been investigating new phosphors from the viewpoint of processing 
and characterization. New phosphors with a composition of a Li-(Ta,Nb)-Ti-O system were investigated
 using an electric furnace or air-pressure control atmosphere furnace. We succeeded in synthesizing 
the Li-Nb-Ti-O ceramic rapidly using an air compressor. The biggest grain was obtained under 0.35 
Mpa and the value is 3.5 times higher with air pressure than atomospheric pressure. From EELS, TEM 
and XAFS data, the interstitial oxygen can promote oxygen diffusion with a combination of vacancies 
along the intergrowth layer. 
New phosphors of P doped Ca2SiO4 with Eu ion as an activator were investigated. The relationship 
between PL property and crystal structure was clarified by XAFS, XRD, and TEM. The polymorphs of C2S
 are γ, β, α’L, α’H, and α in the order of increasing temperature. The Eu ion was occupied in
 the Ca site and the environmental conditions could be controlled variously by the phase transition.

研究分野： 無機材料分野

キーワード： 蛍光体　発光特性　結晶構造制御　組織制御　加圧ガス雰囲気炉　低温・短時間合成手法　固相反応法
　XAFS
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研究成果の学術的意義や社会的意義
市場規模の大きい白色LED産業分野において、今回の研究により得られた、「新規蛍光体の設計に関する知見」
は、より発光効率のよい蛍光体の開発につながるものであり、我々の暮らしを豊かにし、省エネルギー社会にも
貢献する。また、色純度の高い赤色蛍光体は、プロジェクター、スマホバックライトなど、日常生活をより快適
にするものである。本研究は、原子スケールで結晶構造を制御し、発光特性との関係性を詳細に研究したもので
あり、得られた新知見は、学術的にも、産業界においても意義ある成果である
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１．研究開始当初の背景 
白色 LED は、1996 年に発表されて以来、この 20 年間で著しい発展を遂げた。市場規模は世

界的に見ても 2014 年から 6 年後には 3 倍に、また国内市場でも 1兆円から 2 兆円規模に拡大す
ると予測されるように、産業界をリードする分野である。近年では、サイアロン、カズンに代
表される窒化物系蛍光体の応用が進んでいる。酸化物蛍光体はヤグ（Y3Al5O12:Ce）に代表され
るが、今後は多様な新規蛍光体の開発および省エネ、低コスト、高演色、長寿命実現に期待が
かかる。 
応募者らは、酸化物系に着目し、低温で合成可能であり、高温・高湿度下での安定性の高い、

酸化物のメリットを生かした、新蛍光体材料の合成に取り組んできた。 
オリジナル材料として、Li-Nb-Ti-O (Li1+x-yNb1-x-3yTix+4yO3) 系を母体材料としての可能性に

着眼し、研究をしてきた。この材料は、ある組成域で自己組織的に、原子スケールで周期構造
を形成する、他に類を見ないユニークな材料である。このユニークな結晶構造を、新機能材料
としてもっと活用できないか？という着想から、近年、紫色励起の LED用高演色性蛍光体とし
て新技術を構築し、産業界から注目され始めている。 

 
２．研究の目的 
本研究は、ナノスケールで構造・組織を制御したセラミックス蛍光体の新母体材料について、

従来の固相法に加え、反応場として、溶液法、電磁波等を用いたものと比較しながら、多様な
機能性を付与し、新蛍光体材料を創成する。また、機能向上のために、実験的手法による原子
レベルでの TEM等による組織・構造観察及び解析、XRD-リートベルト解析による結晶構造解析
と、理論的手法として第一原理計算によるシミュレーションとを融合することにより、結晶・
組織構造と物性の関係を明確にする。得られた新知見は材料設計にフィードバックし、論文、
国際会議等で広く国内外に公表する。 
(1) 反応場の工夫による合成法の検討と比較、機構解明 
(2) 組成、結晶構造制御による新規蛍光母体の設計と創成 
(3) 蛍光体材料設計のための発光強度と結晶構造の関係解明と、材料設計へのフィードバック 
(4) 紫色励起 Li-Ta-Ti-O系赤色蛍光体の応用展開 
 
３．研究の方法 
本研究は、科学で裏付けた技術で新価値を創造する「価値創造型工学」の基本理念に基づき、

得られた蛍光体は、TEMや XRD-リートベルト解析、第一原理計算により、ナノスケールまで評
価・解析・計算をし、発光機構を正確に解明しながら、
技術を確立することを特徴としている。プロセスにおい
ては、初期粉体のサイズを微細化し、固相法での反応性
を向上させる。さらに様々な反応場を活用することによ
り、従来の固相法による合成と、溶液法や加圧場等を比
較しながら、発光特性とプロセッシングの関係を明確に
し、得られた知見は、逐次材料設計にフィードバックす
る。研究は、協力研究者らと得意分野を生かし、情報を
常に共有しながら遂行する（Fig.1）。 
(1) 組成・結晶構造を制御した新蛍光体材料の合成・評

価・応用 
(2) 反応場の違いによる蛍光体材料合成・比較・機構解

明 
(3) 発光特性と結晶構造の関係解明と材料設計 
(4) 機構解明のための原子レベルでの観察と計算科学的知見の融合解析 
 
４．研究成果(紙面の関係で代表的なものを
示す) 
 
(1) Li-Nb-Ti-O（LNT）系固溶体による反応場

(加圧場)による低温・短時間合成の確立
と機構解明 

 
LNT (Li1+x-yNb1-x-3yTix+4yO3)材料のユニーク

な周期構造は、Ti の拡散により進行するが、
Ti濃度の低い場合、24時間から 10日間程度、
均質材料合成に要する場合もあった。そこで、
加圧場を使用し、低温・短時間合成を試みた。
その結果、Fig. 2 に示すように加圧場（0.35 

MP）において 1373 K で 1 時間という短時間
での均質材料合成に成功した。 

解析・計算科学
実験的、計算的手法

プロセス

固相法、溶液法、
ミリ波

物性評価・応用
発光特性

 

Fig. 1 研究連携図 

 

Fig. 2 加圧と LNT 粒成長の関係  



なぜ今まで誰も注目していない、常圧の 3～4 倍というそれほど高くない圧力場で短時間合成
ができたのか？そのメカニズムを解明することができた。酸素欠損が存在する材料に、準格子
間酸素が導入された場合、ビリヤードのように酸素が拡散することが報告されている。この拡
散機構により、インターグロース相の Ti4+が Ti3+になる際、酸素欠損が形成し、その方向に粒
子成長が起こることが XAFS,TEM,SEM の結果より明らかになった。この加圧場を使ったガス雰囲
気炉については、企業との共同研究により特許を 2017 年 12月出願し、2019年 2 月には登録を
することができた。簡便でコンパクトな装置によるプロセッシング技術であり、この技法の産
業界への波及効果が期待できる。 

 
(2) 組成・結晶構造制御による P 添加 Ca2SiO4系蛍光体の合成と評価 

 
シリケートは結晶構造が多形存在し温度により γ, β, α’L, α’H, α と相転移する。この材料に P

を添加することにより、室温でも β や α’L相の比率を変えて結晶構造を制御することができ、
さらに熱処理を炉冷とクエンチ(急冷)を工夫することにより様々な相を出現させることがでた。
また、電気炉と加圧ガス雰囲気炉を組み合わせて使用することにより、電気炉だけの場合に比
べ、作業時間は 1/3 以下になった。Fig. 3 はシリケート蛍光体の β 相と α’L相の界面の TEM 像
であり、このように両者が存在することにより発光特性が向上することが分かった。また、Eu3+

イオンと Eu2+イオンを発光中心イオンとし、Eu3+イオンについては赤色を、また Eu2+イオンに
ついては Fig. 4 に示すように出現相により発光波長を青～緑色に変化させることができた。発
光特性と結晶構造の関係は、XAFS, SEM, TEM, XRD-リートベルト解析により明確にすること
ができた。得られた知見は、材料設計への指針となるものであり、同分野に波及効果が期待で
きる。 

 
 
 
(3) 紫 色 励 起 Li-Ta-Ti-O （ LTT, 

Li1+xTa1-xTixO3）系赤色蛍光体の実用化
に向けた取り組み 
 

LTT:Eu,Sm 蛍光体について、400 nm 励起に
よる色純度の高い赤色発光を示す材料の
開発を行ってきた。この材料の実用化に向
け、企業との連携により材料のポテンシャ
ルを調査した。その結果、高温・高湿度試
験、材料の安定性、内部量子効率 98％を示
した。しかしながら、Fig.5 に示した時間応
答性は、YAG 蛍光体に比べて低く、この点
の改良が今後必要になった。 

そこで、課題を解決するため、現在は透
明セラミックスを作成する技術を探って
おり、外部量子効率向上にフォーカスした
研究を進めている。 

 
 
 
 

 

Fig. 5  LTT赤色蛍光体の発光・消光の時間

応答特性  

 

Fig. 3 シリケート蛍光体の β 相と α’L相の界

面の TEM 像 

 

Fig. 4 シリケート蛍光体の熱処理温度によ

る発光波長の制御 
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