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研究成果の概要（和文）：本研究では、我々が保有する高機能蛍光体を用いて次世代産業用超広帯域LEDを開発
するため、劣化機構究明と対策の考究、耐UV・耐熱性に優れたバインダ材料への均一分散による高透明な蛍光体
分散薄膜の作製技術、高熱伝導材の援用による排熱技術などの諸要素の開発と統合に取組んだ。その結果、250
℃以下で処理可能なバインダ材料と薄膜化プロセスの確立に成功した。また、劣化要因を抑えた条件下では蛍光
体が極めて長時間安定（推定半減時間>20万時間）であることを確認し、実用デバイスへの道筋をつけた。ま
た、近赤外蛍光体のさらなる長波長化と量子効率向上を目指した材料探索とバイオ・メディカルセンシング応用
にも取り組んだ。

研究成果の概要（英文）：In this research, to utilize our high-performance phosphors as 
next-generation industrial ultra-wideband LEDs, we investigated the deterioration mechanism and 
developed each process such as a process to obtain highly transparent remote phosphor in which the 
high-performance phosphors dispersed in UV and heat-resistant binder materials with low 
glass-transition temperature., and heat exhaust technology using high thermal conductivity 
materials. As a result, we succeeded in establishing the basis for a device fabrication process. We 
also confirmed that the phosphor is stable for an extremely long time (estimated half-life time >
200,000 hours) under conditions that suppress deterioration factors, paving the way for practical 
devices.
We also worked on searching for materials to further extend the luminescent wavelength of 
near-infrared phosphors and improve their quantum efficiency, as well as on bio-medical sensing 
applications.

研究分野： 応用光学、材料科学

キーワード： 次世代産業用光源　超広帯域LED　新規近赤外蛍光体　高耐久性バインダ材料　デバイス化プロセス開発

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
次世代産業用超広帯域LEDの実現には、① 高量子効率蛍光体の開発、② 蛍光体の長期安定発光のための技術開
発、③ 高輝度化のための素子化技術開発、④ 耐UV性・耐熱性・高透明性・加工性に優れたバインダ材料の開
発、⑤ 高熱伝導材料の採用による排熱技術の開発、⑥ 光散乱を抑え、高い光取出し効率を実現するための知見
と技術開発などの多くの要素の醸成が必要であるが、それぞれの革新を図るには基礎科学的洞察に立脚した仮説
とその検証が必須である。本研究では、特に、劣化機構解明②と新材料開発④の推進を軸に、③、⑤、⑥の検討
も組合せながら、実用デバイスの実現に向け道筋をつけることが出来た点で有意義であったと言える。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
RoHS 指令や水俣条約（2020 年発効）への準拠要請等をはじめとして、民生用照明に続き、産

業用光源もランプから次世代素子（環境負荷の小さい新たな光源）への移行が求められているが、
民生用照明とは異なり、産業用光源には可視光波長範囲よりも広い発光が求められている。事実、
近紫外や近赤外波長帯でのセンシングはさまざまなところで幅広く活用されており、水銀灯／
キセノンランプ／ハロゲンランプなどのランプ光源が現在も多用されている。しかしながら、現
時点においてはそれらを代替する対応技術は存在せず、広帯域 LED などの開発に対する潜在的
ニーズは強い。 
我々はこれまでに、独自の近赤外蛍光体(ピーク波長 700nm 以長,半値全幅 200nm 以上,量子効

率 50%以上の蛍光を発する Eu 賦活化窒化物)を用いた超広帯域 LED(350〜1200nm の連続発光素
子)の開発に取組み、全放射束が 200mW 程度のプロトタイプ開発までには成功している。 
しかしながら、汎用的な産業応用(ハロゲンランプ代替目的)の目的、すなわち、発光強度(全

放射束 1W 以上)と寿命(1 万時間以上)の達成に応えるためには、従来の開発方針の延長では不
足であり、基礎科学に立ち返った研究を進め、各要素技術の革新が必要であるという判断に至っ
たことから本研究の提案に至った。 
 
２．研究の目的 
 我々は上述の問題、すなわち、現行のランプ光源を代替する超広帯域で高出力な新しい光源の
開発を目指すために求められる項目要素を３つ（①『素子の長寿命化』、②『バインダー材料の
高性能化』、③『素子の高出力化』、④『新たな蛍光材料とユースケースの開拓』）に分類し、そ
れぞれにかかる取り組み課題を以下のように整理した。 
① 『素子の長寿命化』：「蛍光体の熱劣化機構の解明と劣化抑制技術の開発」 
② 『バインダー材料の革新』：「リン酸ガラスの科学に基づく耐 UV/高透明性材料の開発」 
③ 『素子の高出力化』：「光散乱抑制のための微粒子、積層構造、デバイス表面などの光学設計
を通じた外部量子効率（光利用効率）の最大化」 
④ 『新たな蛍光材料と応用用途の開拓』：「近赤外蛍光体のさらなる長波長化と量子効率向上を
目指した材料探索とバイオ・メディカルセンシングへの応用」 
本研究の目的は、上記の取り組み課題について基礎科学的な開発と考究を進め、超広帯域で高

出力な革新的な LED 光源の実現に道筋をつけることである。 
 
３．研究の方法 
 提案する研究課題は物理・材料科学・プロセス・光学分野の領域横断テーマであり、各分野に
関する深い知見と全体を俯瞰する視点が必要となる。そのため、本研究の実行にあたっては、各
分野で活発な活動を展開している研究者の協力と分担で遂行した。 
①については、蛍光体のEuイオン価数やホスト結晶場の構造変化の検証、酸素や水分の存在や電
荷移動が量子効率低下に与えられる影響の検証とそれらを遮断するコーティングの検討、排熱
のための高熱伝導性基盤やフィラーの導入の効果の検証、デバイス作製過程での蛍光体劣化を
生じない低温プロセスの確立などに重点を置いた。②については、網目構造の非対称化や低次元
化を誘導する元素の添加、アルカリ混合効果の利用、Zn導入による失透抑制、アルカリ土類金属
の導入による化学的安定性向上、高分極性元素(例えば、Ti、Nb、Snなど)の添加とアルカリ電荷
補償による分相抑制、不均化による着色防止などのための安定局所場形成、粘性の温度依存性の
評価による適正なプロセス温度の決定などに重点を置いた。③については、Mie散乱と光伝搬シ
ミュレーションによる積層構造やデバイス表面構造の最適化とそれに基づくプロトタイプの試
作と性能評価などに重点を置いた。④については、ホスト組成の最適化とEu添加濃度の最適化に
よる高量子効率の追求、ホスト構成原子の電気陰性度やイオン半径ほかの特性に着目した結晶
場(M2-xSi5N8:Eux系)の最適化(例えば、M=Ce、Ndなどの追加導入と組成との相関）、発光中心の残
光からのカスケード長波長蛍光に基づく新規な物質系の開拓とそのセンシング応用の検討など
に重点を置いた。 
 
４．研究成果 
 上述の取り組みを通じて、蛍光体の熱劣化には酸素や水分は関与しておらず、配位子場中の希
土類イオンの熱化学安定性（おおむね300℃以上において徐々に価数変化が進行する特性）が支
配的な要因であることを明らかにした。また、その結果を踏まえて、ガラス転移温度が200℃を
下回り、かつ、250℃での粘度が十分低い低温溶融性ガラスの創成と250℃以下でリモートフォス



ファを成形できるプロセスの基盤を確立することによって、初期全放射束が300mWとなる条件に
おいて2万時間以上の連続発光試験を行い、輝度の低下が10%未満に抑制可能であることを確認
できた。一方、用いている蛍光体の微細化を進めると蛍光量子効率が急激に低下することが判明
した。バインダー材料の高屈折化による結果として、蛍光体分散マトリクス内での光散乱の低減
や厚膜化には物理的限界が存在し、単一モジュールでの1W達成は難しいことが判明した。そこで、
今後、COB(Chip on Board)化されたモジュールからの面状光の取り回し(合波、集光)などの工夫
のよる問題解決を検討する予定である。 
 また、1μmよりさらに長波長の生体組織透過波長帯(第二生体窓(1000～1350nm）)に適用でき
る新規な蛍光体の開発にも成功し、当該新規蛍光体を利用した近赤外バイオプローブとしての
活用についての検討も進めることができた。 
 
以下に各要素ごとの成果について補足を記す。 
 

『素子の長寿命化』と『素子の高出力化』について：  
 劣化機構解明の検討に当たっては、1〜3W/cm2の紫外LED励起を行い、蛍光体微粒子が受ける温
度上昇について高精度顕微サーモグラフィ計測を行い、励起強度と蛍光体微粒子の局所温度の
関係について定量的な評価を行った。その結果、配位子場中の希土類イオンの熱化学的変化が蛍
光劣化の支配要因であり、概ね300℃以上において徐々に価数変化が進行することを明らかにし
た。裏を返せば、デバイス製造プロセスや光励起強度を管理し、蛍光体温度が250℃以下である
条件を維持できれば極めて長期間安定動作可能である(２状態間の単純直接遷移を仮定すれば半
減期は約25.6年と推定される)ことを実証した。さらに、大気下、または、真空下における一定
時間加熱を行い、各温度における蛍光特性（強度、波長）変化に関するデータを取得・比較し、
熱劣化機構について考察を進めた。また、各種バインダやフィラーについて熱伝導シミュレーシ
ョンと各種材料(石英、アルミナ、マグネシア、窒化ホウ素、窒化アルミニウム、ダイヤモンド
など)を用いた実際の検討を行い、熱的・光学的特性の評価を行った。 
 
『バインダー材料の革新』に関する成果：   
 のべ20種以上の異なる組成の低温溶融性リン酸ガラス材料(最もガラス転移温度が低いものは
約180℃)を調製のうえ、薄膜の光線透過性や蛍光体微粒子の発光特性に与える影響の有無、空気
中での安定性などを検討した。その結果、400〜450℃で十分低粘度の融液を、気泡を含まない1
〜3mmの薄板に一旦展開し、250℃でさらに圧延する方法を取ることにより、透明な薄膜(ヘイズ
10%以下、厚さ100μm程度)を得ることに成功した。この圧延に際しては、薄膜ガラス薄膜を最終
的に剥離を可能とするための界面制御や基板とバインダーの熱膨張率の格差を緩和し、薄膜の
ヒビ割れを避ける緩衝層の導入などのプロセスノウハウも考案した。なお、250℃以下のプロセ
ス温度ではバインダーの粘度は極めて高く、気泡の混入を排除した上で、蛍光体微粒子をバイン
ダーに均一に混和することは困難であることから、リモートフォスファの作製にあたっては、得
られたガラス薄膜に蛍光体微粒子を静電吸着させ、その後、250℃のアニールによって微粒子を
バインダに没入させることでプロセスを確立した。 
 また、国際ガラスデータベースINTERGLADに収められているデータから有望な低融点リン酸塩
ガラスの組成候補を抽出し、解析を行った結果、酸化物ベースよりもカチオンベースの組成設計
が有効であることも見出された。 
 
『新たな蛍光材料と応用先の開拓』に関する成果： 
 

 新規蛍光体の開発に関しては、LaAlO3 ペロブスカイトにおけるNiの2価状態を安定化させる仕
組みの検討を通じて900-1400nmにおいて非常に広帯域の発光を示す蛍光体の開発に成功し、さ
らに、この蛍光体のクエンチ温度が600K程度と比較的安定であることも確認した。そのほか、Cr3+

の残光からのカスケード長波長蛍光(1200〜2000nm)を呈する新規なHo賦活化ペロブスカイト系
蛍光体の探求（LaAlO3:Cr,Sm,Hoや LaGaO3:Cr,Hoなど）にも取り組み、第三生体窓(1500～1800nm）
に対応可能な新規の近赤外プローブの開発にも成功し、励起光による細胞の自家蛍光、光散乱、
光毒性等といった問題を回避した高SNRイメージングの実現に資する成果を得た。 
 なお、新規蛍光体の探索と発光メカニズムの解明に関しては、単結晶X線回折、単一粒子分光、
ストリークカメラによる時間分解分光などの手法を用いた。また、分担者らが独自に開発してい
る単粒子分光分析評価系を活用して、新規蛍光体の探索と発光と蛍光飽和現象のメカニズム解
明を進めた。その結果を踏まえた、レーザー、また、応用面からの蛍光体特性評価も実施した。 
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