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研究成果の概要（和文）：本研究では新規Ce3+添加青色光蓄光型黄色長残光ガーネット透光性セラミックス蛍光
体の設計・検討を行い、完全な無機材料で構成される優れた長残光機能を持った全固体白色LED用蛍光体を創製
することを目的として、Gd3Al5-xGaxO12(GAGG)ガーネットホストにおいて、Ce3+イオンを発光中心、Cr3+イオン
を電子トラップ中心とし，励起光源遮断後2時間以上の視認が可能な黄色長残光を示す透光性セラミック残光蛍
光体を開発した。一方、その黄色長残光を利用し、50HzのAC駆動場合、LEDのフリッカー効果が100%から26.2%ま
で減らすことを実現した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we successfully prepared Gd3Al5-xGaxO12(GAGG) doped with 
Ce3+ and Cr3+ garnet transparent ceramics with long persistent luminescence (PersL) over 2 hours 
after ceasing the blue LED excitation, by utilizing the knowledge of band-gap engineering and 
trapping-detrapping mechanism. Based on the PersL properties, we obtained 73.8% flicker suppression 
in 50 Hz AC driven LED by using GAGG:Ce-Cr transparent ceramics.

研究分野：無機発光材料

キーワード： 蛍光体　LED　残光　発光メカニズム

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高い光学特性を有する透光性セラミックスおよびイオン電子構造制御のバンドギャップエンジニアリングに関す
る学術的価値もさることながら、世界の照明機器市場に大きな影響力の高い発光効率を持つ材料の開発と応用が
可能となる。本研究で提案する長残光機能を持った白色LEDの開発によって、通常時は「完全無機化白色LED」照
明設備として使用され、非常事態の下では（例えば地震、津波によって引き起こされる大規模停電時）、上半分
の黄色長残光透光性セラミックスの発光する機能を利用できる。このように、この材料は持続的に黄色警告光を
長時間発光することができ、被災者を救済する際に非常に有用である。

※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。
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１． 研究開始当初の背景 

現在、地球温暖化、エネルギー資源不足が問題となっているが、それに対し白色 LED は低消費

電力動作（白熱電球の 1/10 倍、蛍光灯の 1/2 倍）、長寿命、水銀を使わない親環境性などの特徵

を有している。このように、白色 LED が一般照明に応用された場合の省エネルギー効果は巨大で

あり、実用デバイスとしてより一層注目されている。現在蛍光灯に代わる室内照明として普及し

つつある白色 LED は「青色 LED+黄色蛍光体 YAG:Ce3++それらを封止する有機樹脂」を組み合わせ

たデバイスである。しかし、LED の課題は、寿命低下に直結する高出力青色 LED チップ発熱によ

る有機樹脂の熱劣化現象である。そのため、完全な無機材料で構成される新規白色 LED が必要と

なっている。例えば、有機材料を用いない「青色 LED+ YAG:Ce3+透光性セラミックス」の高効率新

規白色 LED である。 

一方、長残光蛍光体という材料は、光の照射により電子を蓄え、照射光を遮断した後も長時間

発光を続ける蛍光物質である。使用用途としては、警告灯や時計の文字盤などがあり、主に夜光

塗料として使用されている。現在、代表的な長残光蛍光体として SrAl2O4:Eu2+-Dy3+があり、これは

励起光遮断後 10 時間以上の視認が可能な非常に優れた蛍光体である。さらに、省エネルギー及

び非常事態（例えば地震、津波の招く大規模停電時）について考慮すると、青色光励起の長残光

機能を持った白色 LED 用蛍光体の開発が望まれる。 
 

２．研究の目的 

“新規 Ce3+添加青色光蓄光型黄色長残光ガーネット

透光性セラミックス蛍光体の設計・検討を行い、完全

な無機材料で構成される優れた長残光機能を持った

全固体白色 LED 用蛍光体を創製すること”は本研究の

目的である。 

具体的には、通常時は「青色 LED + 黄色透光性セラ

ミックス蛍光体」で構成される白色 LED は、非常事態

(停電や災害発生)の時、上半分の黃色長残光透光性セ

ラミックスの性能を利用し、持続的に黄色警告光を発

光する(図 1)。そのため、これまでにガーネット透光性

セラミックスの作製経験に基づく材料選定・評価を中

心に行い、有用な黄色長残光透光性セラミックスを創製してきた。さらに、電子構造制御に基づ

いて作製した試料の構造評価、材料の最適化を行いながら、長残光機能を持った白色 LED への

応用の可能性を検討究明した。 
 

３．研究の方法 

透光性セラミックスでは、内部での光散乱を減らすために、基本的には光学等方体である立方

晶系の結晶を用いる必要がある。本研究では、高発光効率を得るために 5d-4f 遷移によって希土

類イオンの Ce3+を用いる、「組成-作製-構造-機能の間の緊密な関係」というピラミッドの黄金律

に基づいて、ガーネット立方晶系結晶構造の設計を出発点として、材料の組成、作製条件および

電子構造制御を工夫して、優れた機能性の達成を試した。流れとして試料作製（Ce3+添加ガーネ

ット透光性セラミックスの作製）から 評価(1): 作製した材料の Ce3+イオンの 5d 準位の同定及

びエネルギー移動機構の解明と評価(2): 高効率及び高演色性長残光透光性セラミックスによる

5d エネルギー準位制御を行った。 
 
４．研究成果 
（１）長残光機能を有する白色 LED の開発 

Y3Al5O12(YAG)-Y3Ga5O12(YGG)結晶に代表されるガーネット結晶は、幅広い組成で固溶体を形成

することができるため、Y サイト(8 配位)と Al サイト(4 または 6 配位)をイオン半径の異なる



Gd、Lu や Ga などで置換

できる。YAG結晶固溶体を

作製することで、Ce3+サイ

トの配位子場強度を変化

させることが可能であ

り、系統的に 5d 軌道のエ

ネルギー準位の制御を行

った。一般に、ガーネット

結晶における結晶場強度

は、Aサイト占有カチオン

のイオン半径を大きく、

または B、C サイト占有カチオンのイオン半径を小さくすると強くなることが知られている。つ

まり、ガーネット系においては、よりイオン半径の大きい Ga の組成比が大きくなるにつれ結晶

場強度は弱くなっていく。このように、ガーネット結晶中における Ce3+のエネルギー準位は、ホ

スト組成の結晶場に依存しており組成調整によって制御することが可能である(図 2a)。一方、励

起光の照射により基底準位から励起準位へ励起された電子の一部が伝導帯へ移動する。伝導帯

へ移動した電子は、欠陥などに由来する電子を保持することのできる準位(電子トラップ)に捕獲

される。この照射された光を電子として蓄える過程を蓄光という。もし、伝導帯とトラップ準位

のエネルギー差(電子トラップ深さ)が作用中の熱エネルギーに相当するならば、熱によりトラッ

プ準位から伝導帯へ

電子が解放される。

伝導帯へ解放された

電子は、伝導帯を経

由して再結合中心へ

遷移し発光する (図

2b) 。本研究では

Gd3Al5-xGaxO12(GAGG)

ガーネットホストに

おいて、Ce3+イオン

を発光中心、Cr3+イオ

ンを電子トラップ中

心とし，YAGG よりも長波長で Ce3+が黄色長残光を示すとう透光性セラミック残光蛍光体を開発

した(図 3a)。Y の代わりに Gd をホストカチオンの一部として選び、ガーネット結晶中の Ce3+イ

オンの結晶場強度を強めて発光波長のレッドシフトを実現し、かつ Pr3+イオンの 612nm 付近 f-f

遷移を利用し、より演色性高い暖白色 LED デバイスを開発した(図 3b)。 

（2）長残光機能を利用して AC 駆動 LED のフリッカー効果低減の検討 

一般に LED を常時駆動するために AC(交流)を DC(直流)に変換する AC/DC コンバータが必要だ

が、AC-LED はそうしたコンバータ回路が不要で、簡易的な整流回路だけで駆動回路を構成でき

るため、コストダウンや省スペース化などメリットがある。しかし、AC 直接駆動、50Hz の場合

1 秒間に 100 回、60Hz の場合 1 秒間に 120 回の頻度で瞬時にオンオフをくりかえして点灯しま

す(無点灯状態が存在する)。その結果、フリッカー「ちらつき」を感じやすくなり、「目が疲れる」

「気分が悪くなる」

など症状を訴える人

が現れた。本研究で

はそのフリッカー効

果が低減のため、AC

駆動オンオフの間に

GAGG ガーネットの

黄色長残光を利用

し、50Hz の場合フリ

ッ カ ー 100% か ら

26.2%まで減らすこ

とを実現した(図 4)。 
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