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研究成果の概要（和文）：青色LED励起による高輝度白色照明用の新しい蛍光体のコンセプトとして、単結晶蛍光体を
提案した。黄色用Ce:Y3Al5O12、緑色Ce:Lu3Al5O12は大型バルク単結晶成長が容易で生産性に優れ、物理的・化学的に
安定、酸化の問題もないことから過酷な環境下での利用が可能である。内部量子効率が室温から300℃まで95%以上が維
持され、温度安定性が極めて高いことが示された。赤色Ce:(Y1-xGdx)3Al5O12が150℃まで高い量子効率を維持し、幅広
い色温度をカバーできることが示された。同時に単結晶蛍光体がLDを光源に用いた超高輝度照明にも適していることが
分かった。

研究成果の概要（英文）：For applications requiring a high-brightness, current white light emitting diodes 
present overheating problems, which drastically decrease their emission efficiency, color quality and 
lifetime. In this work, single crystal phosphors (SCPs), which are proposed as novel alternative to 
conventional ceramic powder phosphors (CPPs), have been investigated. This totally new approach takes 
advantage of the superior properties of single crystals in comparison with ceramic materials. SCPs 
exhibit an outstanding conversion efficiency and thermal stability up to 300℃. Furthermore, compared 
with encapsulated CPPs, SCPs possess a superior thermal conductivity, so that generated heat can be 
released efficiently. Therefore, SCPs represent the ideal, long-demanded all-inorganic phosphors for 
high-brightness white light sources, especially those involving the use of high-density laser-diode 
beams. Promising green SCP Ce:Lu3Al5O12 is demonstrated as well as yellow SCP Ce:Y3Al5O12.

研究分野：新奇光学単結晶の開発と単結晶成長
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１．研究開始当初の背景 
青色 LED（Light Emitting Diode）と黄

色蛍光体の組み合わせによる白色 LED の一
般照明への普及は急速に拡大している。しか
し、プロジェクターや自動車のヘッドライト
などに代表される超高輝度白色光源の実現
においては、技術的な課題がいまだ残されて
いる。その 1 つがセラミックス粉末蛍光体と
それを固定するバインダーの熱による大幅
な効率低下である。そのため、熱に強く、バ
インダーを必要としない、いわゆるバイン
ダーフリー、オール無機蛍光体が強く望まれ
ている。 
 
２．研究の目的 

そこで本研究では、高輝度化に適したバイ
ンダーフリーの白色 LED を実現するため、
従来のセラミックスではなく、単結晶を用い
た単結晶蛍光体を提案し、その有用性を実証
することを目的とした。単結晶蛍光体は優れ
た光物性とその温度安定性を持つことから、
LED のみでなく、光源に LD（Laser Diode）
を用いる白色光源にも適していると期待さ
れる。 
 
３．研究の方法 

黄色蛍光体として最も優れる Ce:YAG
（Y3Al5O12）を材料として選択し、そのバル
ク単結晶を Czochralski（CZ）法により育成
した後、量子効率などの光物性の温度依存性
を調べた。 

更に、YAG の Y を Lu や Gd で置換した
材料に対しても同様の試験を行い、光物性の
温度依存性の検証を行うとともに、発光波長
の変化も調べた。 
 
４．研究成果 
 
4-1．新コンセプト・単結晶蛍光体 

図 1 (a)は従来型のLEDであり、青色LED
の上にセラミックス粉末蛍光体がバイン
ダーで固定されている。セラミックス蛍光体
は温度特性が良くないが、熱伝導率の悪いバ
インダーで固定されることで、更に熱効率が
悪くなる。 

セラミックス蛍光体とバインダー

(a)

単結晶蛍光体

(b)

青色LED青色LED

 
図 1：LED 構造の比較 

 
図 1(b)は本研究で提案する蛍光体の新し

いコンセプト、単結晶蛍光体を用いた場合の
模式図である。蛍光体が単結晶のみで構成さ
れるので、バインダーを必要とせず、光物性、
熱特性は単結晶の物性のみに依存すること
になる。そのため、従来型と比べ、大幅な特

性改善がもたらされると期待される。 
 
4-2．黄色の単結晶蛍光体：Ce:YAG 

図 2にCz法により育成したCe:YAG単結
晶蛍光体を示す。大型の単結晶が容易に得ら
れ、生産性の高さが分かった。この結晶は物
理的・化学的に高い安定性を持ち、窒化物で
見られるような酸化の問題もない。そのため、
過酷な環境下でも安定して利用できる。 

 

 
図 2：直径約 2 インチ Ce:YAG 単結晶蛍光体 
 

Ce の YAG に対する偏析係数は 0.067 と
小さく、濃度も 0.5%くらいが限界であった。
この濃度は セラミックス蛍光体で最適とさ
れる濃度 1～2%より小さいが、単結晶蛍光体
は薄い板（≪１mm）で高強度光を十分に変
換する優れた光物性を持つことがわかった。 

図 3 に温度上昇に伴う吸収の低下を考慮
して補正した相対発光強度と、発光寿命の温
度依存性を示す。セラミックス蛍光体で一般
にみられる傾向と異なり、単結晶蛍光体の発
光強度は約 250℃まで温度とともに緩やかな
増加を見せた。また発光強度と寿命は同様な
温度依存性を示した。これは単結晶蛍光体に
おける非発光性再結合が極めて小さく、約
250℃で最少となることを示している。 
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図 3：相対発光強度と発光寿命の比較 

 
図 4 に内部量子効率の比較を示す。単結

晶蛍光体の内部量子効率は室温から 300℃ま
で 95%以上という高い値を示し、約 250℃で
最大となった。それに対しセラミックス蛍光
体は、室温では高い値を示したが、150℃を
超えると内部量子効率は温度上昇とともに



 

 

減少した。これは非発光性再結合がセラミッ
クス蛍光体内で多く発生していることを示
している。 
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図 4：内部量子効率の比較 

 
Ce:YAG 単結晶蛍光体と青色の組み合わ

せにより、相関色温度（Tc）＝6500K の昼
光色を含む、5600～7000K の色温度領域で、
平均演色評価数（Ra）が 60～75 に相当する
白色光が得られることがわかった。 
 
4-3．緑色の単結晶蛍光体：Ce:LuAG 

発光ピークの緑色シフトを目指し、
Ce:YAG の Y を Lu による置換を試みた。Lu
は Y よりもわずかに小さいため、Lu の偏析
係数は 1 より大きい。100%置換することで
Ce:LuAG（Lu3Al5O12）となる。Ce:LuAG は
完 全 固 溶 す る の で 、 Ce:YLuAG
（(Y1-xLux)3Al5O12）はどの組成でも育成可能
である。実際に Ce:YLuAG 単結晶を育成し
たところ、Ce3+の発光ピークは 530 から
500nm へとシフトした。結果として、黄色発
光する Ce:YAG とは対照的に、Ce:LuAG の
発光はクリアな緑となった。図 5 に、育成し
た Ce:LuAG 単結晶蛍光体を示す。 

 

 

図 5：緑色の Ce:LuAG 単結晶蛍光体 
 
Ce:YLuAG 単結晶の内部量子効率を相当

するセラミックス蛍光体と比較したところ、
内部量子効率は Lu 濃度に全く依存しなかっ
た。図 4 に Ce:LuAG 単結晶蛍光体の内部量
子効率を他の材料と比較して示す。Ce:LuAG 
型のセラミックス蛍光体はCe:YAG型のセラ

ミックス蛍光体よりも更に低い内部量子効
率を示しているが、Ce:LuAG 単結晶蛍光体
はCe:YAG単結晶蛍光体に匹敵する値を示し
ているのみでなく、温度上昇によりさらに高
い値を示した。このことから、Ce:LuAG 単
結晶蛍光体はCe:YAG単結晶蛍光体と同じく
高い内部量子効率を持ち、それが 300℃まで
安定である、優れた緑色の蛍光体であるとい
える。 
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図 6：内部量子効率の温度依存性 
 
Ra を上げ、幅広い Tc を達成するには、

黄色の蛍光体を利用するだけでなく、緑色と
赤色成分を増やすため，2 つの蛍光体を利用
するのが一案である．そのため、Ce:YLuAG 
単結晶蛍光体と CASN（CaAlSiN3） のよう
な赤色蛍光体を組み合わせることも有効と
考えられる。これにより、Ra＞90 と幅広い
Tc の組み合わせが達成可能となるであろう。 
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図 7：青色光源と組み合わせた色温度 
 

4-4．赤色へ：Ce:YGdAG 単結晶蛍光体 
Ce3+の発光ピークを赤側にシフトさせる

ため、Ce:YAG における Y の一部を Gd で置
換した単結晶蛍光体を試みた。Gd は Y より
も大きく、Gd で 100%置換するとペロブスカ
イト相が安定となるため、ガーネット相を維
持できる Gd の固溶限界はおよそ 20%程度に
限定された。 

Ce:(Y1-xGdx)3Al5O12（Ce:YGdAG）におけ



 

 

る Gd の偏析係数は 0.59 であり、図 6 に見ら
れるように、内部量子効率の温度依存性は
Gd 濃度により変化した。しかし Gd 濃度が高
くても、150℃までは高い内部量子効率が維
持されており、急速な温度消光が観察される
Ce:YGdAG セラミックス蛍光体とは大きく
異なることがわかった。 

図 7 に示すように、Gd による置換は Tc
の減少には効果的であった。Tc は Gd 濃度の
増加により減少したが、ほぼ 5%くらいでそ
の効果は低減した。Tc は、青色光源の波長に
も大きく依存し、440nm の光源と組み合わせ
た場合、室温で 5500K から 6500K が達成可
能であると推測されることがわかった。 

 
4-5．まとめ 

新しいコンセプトの蛍光体として、単結晶
蛍光体に関する研究を行った。単結晶蛍光体
は高輝度照明において、従来のセラミックス
蛍光体では困難であった様々な問題を解決
できると期待できる。単結晶蛍光体は従来の
セラミックス蛍光体と比べて際立った内部
量子効率とその温度安定性を示した。これら
の特徴は，超高輝度白色照明、特に高出力 LD 
を光源とした場合にさらにその特徴が発揮
されるであろう。 

黄色発光する Ce:YAG 単結晶蛍光体のみ
でなく、クリアーな緑色発光をするCe:LuAG
単結晶蛍光体も見出した。これは新しい緑色
光源として大きな期待が持てるのではない
かと考えている。 

これまで蛍光体＝粉末セラミックスと考
えられ、単結晶は初めから検討対象にすらな
らなかった分野において、あえて単結晶を用
いるというアプローチを取って見た結果、こ
のような材料を見出すことができた。 

今後は多様な白色光のニーズに応えるべ
く、様々なバリエーションを展開していきた
い。また、超高輝度光源のニーズを背景に、
これらの材料が大きく飛躍していくことを
願ってやまない。 
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