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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記組成式（１）
　（Ａ1-xＢx）3Ｃ5Ｏ12　（１）
（式中、ＡはＹ，Ｇｄ及びＬｕから選ばれる１種以上の希土類元素、ＢはＣｅ，Ｎｄ及び
Ｔｂから選ばれる１種以上の希土類元素、ＣはＡｌ及びＧａから選ばれる１種以上の元素
であり、ｘは０．００２≦ｘ≦０．２である。）
で示されるガーネット相を含有し、複数の一次粒子で構成された球形の多結晶体二次粒子
であり、該二次粒子の平均粒子径が５～５０μｍである蛍光体粒子を製造する方法であっ
て、上記組成式（１）中のＡ、Ｂ及びＣで示される元素の１種又は２種以上を含む酸化物
を原料とし、該酸化物の粉末を１種で又は２種以上、上記Ａ、Ｂ及びＣで示される元素が
上記組成の比率となるように混合して平均粒子径５～６５μｍに造粒し、得られた造粒粒
子をプラズマ中で溶融してプラズマ外で球状に固化させ、更に、得られた粒子を非酸化性
雰囲気中９００～１，７００℃で加熱処理することを特徴とする蛍光体粒子の製造方法。
【請求項２】
　上記一次粒子の粒子径が０．１～５μｍであることを特徴とする請求項１記載の製造方
法。
【請求項３】
　多結晶粒子の表面平均隆起高さが０．０２～２μｍであることを特徴とする請求項１又
は２記載の製造方法。
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【請求項４】
　Ｂａ含有率が１０ｐｐｍ以下であることを特徴とする請求項１乃至３のいずれか１項記
載の製造方法。
【請求項５】
　励起波長４５０ｎｍ、発光波長４８０～７８０ｎｍの範囲において、吸収率が９０％以
上、外部量子効率が８５％以上であることを特徴とする請求項１乃至４のいずれか１項記
載の製造方法。
【請求項６】
　上記原料酸化物にフラックスを添加することなく製造することを特徴とする請求項１乃
至５のいずれか１項記載の製造方法。
【請求項７】
　上記造粒粒子をプラズマ中で溶融して液滴とし、プラズマ外で球状に固化させることを
特徴とする請求項１乃至６のいずれか１項記載の製造方法。
【請求項８】
　上記組成式（１）中のＢで示される希土類元素が、Ｃｅ及びＮｄから選ばれることを特
徴とする請求項１乃至７のいずれか１項記載の製造方法。
【請求項９】
　上記造粒粒子を、蛍光体組成物のスラリーから造粒することを特徴とする請求項１乃至
８のいずれか１項記載の製造方法。
【請求項１０】
　上記蛍光体組成物のスラリーが、平均粒子径が０．０１～２．０μｍの微粒子のスラリ
ーであることを特徴とする請求項９記載の製造方法。
【請求項１１】
　上記蛍光体組成物のスラリーに、更に有機添加剤を加えることを特徴とする請求項９又
は１０記載の製造方法。
【請求項１２】
　造粒粒子を大気中で熱処理して有機成分を除去した後、プラズマ中で溶融することを特
徴とする請求項１１記載の製造方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、一般照明、バックライト光源、ヘッドライト光源などの照明装置や、発光ダ
イオード、特に、光源からの発光を波長変換する蛍光体を備える照明装置や、白色系等の
発光ダイオードに好適に用いられる蛍光体粒子の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　発光ダイオードは、現在利用可能な光源の中で最も効率的な光源の一つである。白色発
光ダイオードは、白熱電球、蛍光灯、ＣＣＦＬバックライト、ハロゲンランプなどに代わ
る次世代光源として急激に市場を拡大している。白色ＬＥＤを実現する構成の一つとして
青色ＬＥＤの青色と、青色励起により発光する蛍光体との組合せによるＬＥＤが実用化さ
れている。その中でも現在主流になっているのは、青色発光ダイオードと黄色発光蛍光体
による擬似白色ＬＥＤであり、黄色発光蛍光体としては、Ｙ3Ａｌ5Ｏ12：Ｃｅ、（Ｙ，Ｇ
ｄ）3（Ａｌ，Ｇａ）5Ｏ12：Ｃｅ、（Ｙ，Ｇｄ）3Ａｌ5Ｏ12：Ｃｅ、Ｔｂ3Ａｌ5Ｏ12：Ｃ
ｅ、ＣａＧａ2Ｓ4：Ｅｕ、（Ｓｒ，Ｃａ，Ｂａ）2ＳｉＯ4：Ｅｕ、Ｃａ－α－サイアロン
：Ｅｕ等が知られている。
【０００３】
　特許第３７００５０２号公報（特許文献１）には、Ｙ、Ｇｄ、Ｃｅの希土類元素を所定
の化学量論比で酸に溶解した溶解液を蓚酸で共沈させ、沈殿物を焼成して得られる共沈酸
化物と、酸化アルミニウムを混合して、この混合原料にフラックスとしてフッ化アンモニ
ウムを混合して坩堝に詰めて、空気中１，４００℃の温度で３時間焼成した後、その焼成
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品を、ボールミルを用いて湿式粉砕して、洗浄、分離、乾燥後、最後に篩を通すことによ
り作製する蛍光体の製造方法が記載されている。
【０００４】
　しかし、従来の粉体混合による固相反応によって合成された蛍光体は、フラックス中の
結晶成長により粒子径を制御しているため、各粒子一つ一つが平滑な結晶面をもった単結
晶になっている。そのため、入射光の一部が反射されてしまい、更なる吸収率向上の阻害
要因となっていた。また、この蛍光体を封止樹脂中に混合し、青色ＬＥＤ上に積層して用
いた場合、蛍光体と封止樹脂との熱膨張率の差により発生する材料間界面応力により密着
力が徐々に損なわれ、蛍光体－封止樹脂間の界面剥離を生じ、界面にできた気相により蛍
光体からの光の取出し効率が低下するという問題があった。
【０００５】
　更に、従来の固相法では、粒成長させるために大量のフラックス成分を混合するため、
原料粉体を蛍光体化し、フラックス成分の洗浄後もフラックス成分を完全に除去できない
という問題があった。これらの残留フラックス成分は、励起光により発光するものではな
いため、樹脂封止し、励起光を発光するＬＥＤ上にモールドした場合に、蛍光体の発光を
ＬＥＤ外部に取出す効率の低下要因となる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特許第３７００５０２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、上記問題を解決するためになされたものであり、蛍光体純度がより改善され
、発光ダイオードに用いる発光体の封止樹脂など、蛍光体粒子を分散させる樹脂、無機ガ
ラス等の材料中において、励起光の吸収率を向上させ、更に、長時間の使用においても蛍
光体粒子－封止材料の剥離が抑制された蛍光体粒子の製造方法を提供することを目的とす
る。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者らは、上記課題を解決するために鋭意検討を重ねた結果、下記組成式（１）
　（Ａ1-xＢx）3Ｃ5Ｏ12　（１）
（式中、ＡはＹ，Ｇｄ及びＬｕから選ばれる１種以上の希土類元素、ＢはＣｅ，Ｎｄ及び
Ｔｂから選ばれる１種以上の希土類元素、ＣはＡｌ及びＧａから選ばれる１種以上の元素
であり、ｘは０．００２≦ｘ≦０．２である。）
で示されるガーネット相を含有し、複数の一次粒子で構成された球形の多結晶体二次粒子
であり、該二次粒子の平均粒子径が５～５０μｍである蛍光体粒子が、発光体の封止樹脂
など、蛍光体粒子を分散させる樹脂、無機ガラス等の材料中において、励起光の吸収率を
向上させることができ、更に、長時間使用においても蛍光体粒子－封止材料の剥離が抑制
され、青色ＬＥＤからの励起光により励起されて発光する黄色発光蛍光体として、白色Ｌ
ＥＤに好適に用いることができることを見出した。
【０００９】
　また、このような蛍光体粒子が、上記組成式（１）中のＡ、Ｂ及びＣで示される元素の
１種又は２種以上を含む酸化物を原料とし、該酸化物の粉末を１種で又は２種以上、上記
Ａ、Ｂ及びＣで示される元素が上記組成の比率となるように混合して平均粒子径５～６５
μｍに造粒し、得られた造粒粒子をプラズマ中で溶融してプラズマ外で球状に固化させ、
更に、得られた粒子を非酸化性雰囲気中９００～１，７００℃で加熱処理することにより
、高純度の蛍光体粒子として製造できることを見出し、本発明をなすに至った。
【００１０】
　従って、本発明は、下記の蛍光体粒子の製造方法を提供する。
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請求項１：
　下記組成式（１）
　（Ａ1-xＢx）3Ｃ5Ｏ12　（１）
（式中、ＡはＹ，Ｇｄ及びＬｕから選ばれる１種以上の希土類元素、ＢはＣｅ，Ｎｄ及び
Ｔｂから選ばれる１種以上の希土類元素、ＣはＡｌ及びＧａから選ばれる１種以上の元素
であり、ｘは０．００２≦ｘ≦０．２である。）
で示されるガーネット相を含有し、複数の一次粒子で構成された球形の多結晶体二次粒子
であり、該二次粒子の平均粒子径が５～５０μｍである蛍光体粒子を製造する方法であっ
て、上記組成式（１）中のＡ、Ｂ及びＣで示される元素の１種又は２種以上を含む酸化物
を原料とし、該酸化物の粉末を１種で又は２種以上、上記Ａ、Ｂ及びＣで示される元素が
上記組成の比率となるように混合して平均粒子径５～６５μｍに造粒し、得られた造粒粒
子をプラズマ中で溶融してプラズマ外で球状に固化させ、更に、得られた粒子を非酸化性
雰囲気中９００～１，７００℃で加熱処理することを特徴とする蛍光体粒子の製造方法。
請求項２：
　上記一次粒子の粒子径が０．１～５μｍであることを特徴とする請求項１記載の製造方
法。
請求項３：
　多結晶粒子の表面平均隆起高さが０．０２～２μｍであることを特徴とする請求項１又
は２記載の製造方法。
請求項４：
　Ｂａ含有率が１０ｐｐｍ以下であることを特徴とする請求項１乃至３のいずれか１項記
載の製造方法。
請求項５：
　励起波長４５０ｎｍ、発光波長４８０～７８０ｎｍの範囲において、吸収率が９０％以
上、外部量子効率が８５％以上であることを特徴とする請求項１乃至４のいずれか１項記
載の製造方法。
請求項６：
　上記原料酸化物にフラックスを添加することなく製造することを特徴とする請求項１乃
至５のいずれか１項記載の製造方法。
請求項７：
　上記造粒粒子をプラズマ中で溶融して液滴とし、プラズマ外で球状に固化させることを
特徴とする請求項１乃至６のいずれか１項記載の製造方法。
請求項８：
　上記組成式（１）中のＢで示される希土類元素が、Ｃｅ及びＮｄから選ばれることを特
徴とする請求項１乃至７のいずれか１項記載の製造方法。
請求項９：
　上記造粒粒子を、蛍光体組成物のスラリーから造粒することを特徴とする請求項１乃至
８のいずれか１項記載の製造方法。
請求項１０：
　上記蛍光体組成物のスラリーが、平均粒子径が０．０１～２．０μｍの微粒子のスラリ
ーであることを特徴とする請求項９記載の製造方法。
請求項１１：
　上記蛍光体組成物のスラリーに、更に有機添加剤を加えることを特徴とする請求項９又
は１０記載の製造方法。
請求項１２：
　造粒粒子を大気中で熱処理して有機成分を除去した後、プラズマ中で溶融することを特
徴とする請求項１１記載の製造方法。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明の蛍光体粒子は、蛍光体粒子を分散させる樹脂、無機ガラス等の材料中において
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、励起光の吸収率を向上させ、蛍光体と封止樹脂との熱膨張率の差により発生する材料間
界面応力による剥離を抑制することができる。また、発光に寄与しないフラックスに起因
する不純物がないため、ＬＥＤの光取出し効率を向上させることができる。
【図面の簡単な説明】
【００１２】
【図１】実施例１で得られた蛍光体粒子の電子顕微鏡像である。
【図２】実施例１で得られた蛍光体粒子の拡大電子顕微鏡像である。
【図３】実施例１で得られた蛍光体粒子の断面の電子顕微鏡像である。
【図４】実施例１で得られた蛍光体粒子のＸ線回折プロファイルである。
【図５】比較例１で得られた蛍光体粒子の電子顕微鏡像である。
【図６】比較例１で得られた蛍光体粒子のＸ線回折プロファイルである。
【発明を実施するための形態】
【００１３】
　以下、本発明について詳細に説明する。
　本発明の蛍光体粒子は、下記組成式（１）
　（Ａ1-xＢx）3Ｃ5Ｏ12　（１）
（式中、ＡはＹ，Ｇｄ及びＬｕから選ばれる１種以上の希土類元素、ＢはＣｅ，Ｎｄ及び
Ｔｂから選ばれる１種以上の希土類元素、ＣはＡｌ及びＧａから選ばれる１種以上の元素
であり、ｘは０．００２≦ｘ≦０．２である。）
で示されるガーネット相を含有し、複数の一次粒子で構成された球形の多結晶体二次粒子
の構造を有する。
【００１４】
　このようなガーネット相を含有する蛍光体粒子は、上記組成式（１）中のＡ、Ｂ及びＣ
で示される元素の１種又は２種以上を含む酸化物を原料とし、該酸化物の粉末を１種で又
は２種以上、上記Ａ、Ｂ及びＣで示される元素が上記組成の比率となるように混合して平
均粒子径５～６５μｍに造粒し、得られた造粒粒子をプラズマ中で溶融してプラズマ外で
球状に固化させ、更に、得られた粒子を非酸化性雰囲気中９００～１，７００℃で加熱処
理することにより製造することができる。
【００１５】
　上記組成式（１）中のＡ、Ｂ及びＣで示される元素の比率となるように原料酸化物を混
合して造粒し、この造粒粒子をプラズマ中に導入することで、造粒粒子は溶融物（液滴）
となり、これをプラズマ外に出せば、冷却されて固化する。溶融、固化後の粒子は、非晶
質（アモルファス）の複合酸化物粒子となり、造粒粒子の大きさである平均粒子径５～６
５μｍの球状粒子として生成する。この方法では、一般的な蛍光体粒子の製造方法である
、固体混合したフラックス中で原料酸化物を焼成することにより各元素を混合する方法と
は異なり、プラズマ中に導入して再び固化することで、各元素が均一に分散したアモルフ
ァス状態として、平均粒子径が５～５０μｍの球状粒子を生成させることができ、粒子間
の組成のばらつきも小さい。
【００１６】
　その後、この固化した球状粒子を９００～１，７００℃の温度で、非酸化性雰囲気中で
加熱処理をすることにより、上記組成式（１）で示されるガーネット相を含む結晶性の球
状粒子が得られる。
【００１７】
　加熱処理後に得られる球状粒子は、結晶化の際に、結晶性の微小な一次粒子が多数形成
され、成長した一次粒子が複数集合した多結晶体二次粒子として生成する。
【００１８】
　この一次粒子の粒子径は、通常０．１～５μｍ、特に０．３～３μｍとなり、また、二
次粒子の平均粒子径は、５～５０μｍ、特に１０～３０μｍとなる。
【００１９】
　また、本発明の蛍光体粒子の表面平均隆起高さは０．０２～２μｍ、特に０．０５～１



(6) JP 5041190 B2 2012.10.3

10

20

30

40

50

μｍであることが好ましい。この表面平均隆起高さは以下のように定義することができる
。蛍光体粒子の断面（この断面は、例えば、蛍光体粒子をエポキシ樹脂に混合・硬化し包
埋し、蛍光体が分散している硬化後のエポキシ樹脂を平面研磨機で研磨すれば蛍光体粒子
の断面を得ることができ、これを電子顕微鏡写真として撮影すれば、以下の測定が可能で
ある。）において、一次粒子の集合により形成された二次粒子の断面外周の微小凹凸から
、１つの一次粒子に隣接する２つの一次粒子間に存在する２つの谷（最低部）を直線で結
び、この直線から、上記１つの一次粒子の頂部（最高部）への垂線の高さを測定して、こ
れを隆起高さとする。これを複数測定して、平均値としたものを表面平均隆起高さとする
。
【００２０】
　本発明の蛍光体粒子は、多結晶体であることから、蛍光体表面と内部に粒界が存在し表
面には結晶粒子の隆起がある表面形状になっている。結晶粒を成長させ表面凹凸を大きく
することで吸収率を向上させることができる。凹部に入り込んだ光はその内部で何度も反
射し、その反射の都度、吸収されるために凹部に入り込んだ光はそこから脱出するまでに
、そのエネルギーの大半が吸収されることから、凹凸面により吸収率が高くなる。
【００２１】
　従来の蛍光体粒子の製造方法では、原料酸化物の混合、焼成に際し、フラックスの添加
が避けられないが、フラックスを用いると、本来、蛍光体粒子のガーネット相に導入され
るべき元素は、蛍光発光に寄与しない部分、特に、フラックス由来の元素とで形成された
結晶等に取り込まれ、蛍光体粒子中に、発光に寄与しない元素が多く存在することになる
。
【００２２】
　本発明の蛍光体粒子の製造方法では、蛍光体組成に用いる以外の物質を混合添加するこ
となく製造可能であり、フラックス法によるフッ化バリウム不純物の混入のような不純物
成分の混入がない製法である。フッ化バリウム等をフラックスとして用いる固相合成法で
は蛍光体合成後にフラックス成分を純水、酸等で洗浄したとしても、フラックス成分が蛍
光体原料であるアルミニウムなどと不溶性の化合物を形成し製品中に残留してしまう。本
発明の蛍光体は多結晶球状粒子であるが、蛍光体成分以外の不純物元素が極めて低く、例
えば、Ｂａ含有率が１０ｐｐｍ以下とすることができ、結晶粒界に不純物が存在すること
なく蛍光体粒子に入射した励起光の透過性を保つことができる。このため吸収率が高く、
蛍光体粒子の中心部まで発光に寄与する多結晶蛍光体を得ることができる。
【００２３】
　本発明において、蛍光体粒子に含まれる上記組成式（１）で示されるガーネット相は、
蛍光体粒子に含まれる結晶相の主相であり、全結晶相中、このガーネット相が、９９体積
％以上であることが好ましい。
【００２４】
　次に、本発明の蛍光体粒子の製造方法について、更に詳しく説明する。
　本発明の蛍光体粒子の製造においては、まず、製造する蛍光体粒子の金属種に応じて、
単一又は複数金属の酸化物、複合酸化物及び混合酸化物から適宜選択して蛍光体原料組成
物を作製する。この蛍光体組成物を純水、有機溶剤などを用いてスラリー状とする。
【００２５】
　複合酸化物又は混合酸化物の製造方法は、例えば、以下の方法を挙げることができる。
まず、本発明の蛍光体を構成する金属元素（Ｙ、Ｇｄ、Ｌｕ、Ｃｅ、Ｎｄ、Ｔｂ、Ａｌ、
Ｇａ）を含む金属塩（硝酸塩、塩化物塩など）から適宜選定して、それらを水溶液とし、
該水溶液から共沈物を得、又は上記金属塩と上記金属の酸化物から適宜選定して、それら
を水溶液若しくはスラリーとし、該水溶液若しくはスラリーから共沈物を得、得られた共
沈物を、大気中、８００～１，５００℃で焼成することにより、複合酸化物又は混合酸化
物を得ることができる。この焼成時間は、通常１～１０時間である。
【００２６】
　蛍光体組成物のスラリーには、必要に応じて分散剤、バインダー等の有機添加剤を加え
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てもよく、必要に応じて粉砕して、好ましくは平均粒子径が０．０１～２．０μｍの微粒
子のスラリーとするのが好ましい。このスラリーを原料として、２流体ノズル法、４流体
ノズル法、流動層造粒法、遠心噴霧法、転動造粒法、攪拌混合造粒法、ゴム型静水圧プレ
ス成形法等による、圧縮造粒、押し出し造粒等により、目的とする粒子径の、球形乃至略
球形の粒子に成形して造粒粒子（前駆体）を得ることができる。スラリーからの造粒によ
り、個々の造粒粒子間の組成は均一化される。この造粒粒子の大きさは、５～６５μｍと
することが好ましいが、熱処理後に得られる蛍光体粒子の大きさと同程度のサイズ（例え
ば、平均粒子径として、熱処理後の蛍光体粒子の１００～１３０％）とすることが好まし
い。
【００２７】
　造粒粒子の溶融は、造粒粒子を、プラズマ中を通過させることにより実施する。プラズ
マ源としては、高周波プラズマ、直流プラズマ等が用いられる。使用するプラズマの温度
は、原料である希土類元素酸化物、ＡｌやＧａの酸化物の融点よりも高温にすることが必
要である。
【００２８】
　プラズマ中を通過させて得られた粒子は、ＸＲＤ回折では非常にブロードなピークを示
す非晶質の球状粒子である。このままでは蛍光体としての量子効率は低く、通常４０～６
０％程度しかない。また、励起光に対する吸収率も５０～７０％と低い。そのため、プラ
ズマ中で溶融させて得られた粒子は、非酸化性雰囲気、例えばアルゴン、ヘリウムなどの
希ガス雰囲気、窒素雰囲気、それらの一部を水素などの還元性ガスで置換した雰囲気で加
熱処理をすることで、結晶性の蛍光体粒子とすることができる。加熱処理の雰囲気を非酸
化性雰囲気とするのは、発光中心として存在するＣｅ，Ｎｄ及びＴｂの元素を酸化させな
いためである。
【００２９】
　加熱処理の温度は、蛍光体粒子の結晶を十分に成長させるため、９００℃以上、特に１
，０００℃以上が好ましい。蛍光体粒子同士の固着は、蛍光体としての粒子径の分布に悪
影響を与えるおそれがあることから、加熱温度は１，７００℃以下、特に１，６５０℃以
下、とりわけ１，６００℃以下が好ましい。蛍光体粒子間の固着を防ぐなどの目的で加熱
処理を２回以上の複数回に分けて実施してもよい。
【００３０】
　本発明の蛍光体粒子は、ＬＥＤ等の発光デバイス等に好適に用いることができ、例えば
、蛍光体粒子を波長変換材料として、励起光を発光する発光素子の発光光路上に直接又は
樹脂若しくは無機ガラスに分散させて積層して用いることができ、発光ダイオードの波長
変換用の蛍光体として好適である。本発明の蛍光体粒子を用いると、これをエポキシ樹脂
、シリコーン樹脂等の樹脂、無機ガラス等に分散して、発光体に積層する積層体を製造す
る際、積層体中で均一分散が可能であり、積層体の基材中の分散性が良好となり、蛍光体
粒子のばらつきが少ない積層体を得ることができる。
【００３１】
　本発明の蛍光体粒子の外部量子効率は、通常８５％以上であり、また、励起光に対する
吸収率も、通常９０％以上と、高発光効率である。
【００３２】
　本発明の蛍光体粒子は、発光ダイオードに用いられる発光素子からの光を波長変換する
ために用いる蛍光体として好適であり、本発明の蛍光体粒子は、発光ダイオード、これを
用いた照明装置、バックライト光源などに好適に使用できる。
【実施例】
【００３３】
　以下に実施例及び比較例を示して本発明を具体的に説明するが、本発明は下記の実施例
に制限されるものではない。
【００３４】
　　［実施例１］
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　純度９９．９％、平均粒径１．０μｍの（Ｙ2.94Ｃｅ0.06）Ａｌ5Ｏ12の複合酸化物微
粉末１，０００ｇを、脱イオン水１，５００ｇ、ポリアクリル酸アンモニウム１０ｇ、カ
ルボキシメチルセルロース２ｇと共にボールミルで６時間混合した。得られたスラリーか
ら、遠心噴霧装置を用いて造粒し、平均粒径２１μｍの造粒粒子を得た。得られた造粒粒
子を１，４００℃、２時間、大気中で熱処理し、有機成分を除去した。
【００３５】
　次に、得られた粒子を直流アークプラズマ中に供給し、直流アークプラズマ中で溶融し
た後、再び固化した粒子を回収して、球状の粒子を得た。
【００３６】
　次に、得られた球状粒子をアルゴンガス９９ｖｏｌ％、水素ガス１ｖｏｌ％の還元雰囲
気で、１，４００℃で４時間アニールしたところ、青色の励起光で黄色に発光する蛍光体
粒子が得られた。
【００３７】
　得られた蛍光体粒子を電子顕微鏡で観察した。電子顕微鏡像を図１～３に示す。蛍光体
粒子は、一次粒子が凝集した二次粒子であり、その外観は、球形又はほぼ球形の形状であ
った。また、レーザー回折法により、蛍光体粒子の平均粒子径、電子顕微鏡像から、蛍光
体粒子を構成する一次粒子の粒子径を、一次粒子２０個の平均粒子径として、更に、電子
顕微鏡像（図３）から、蛍光体粒子１０個について、それぞれ１０の隆起高さを測定し、
合計１００の隆起高さを平均して表面平均隆起高さとした。結果を表１に示す。
【００３８】
　この蛍光体粒子をＸＲＤで定性分析したところ、ＹＡＧ単相（（Ｙ2.94Ｃｅ0.06）Ａｌ

5Ｏ12、ガーネット相）であることが確認された。ＸＲＤプロファイルを図４に示す。
【００３９】
　次に、この蛍光体粒子の吸収率、内部量子効率及び外部量子効率を、励起波長４５０ｎ
ｍ、発光範囲４８０～７８０ｎｍの範囲で積分球を用いて測定した。結果を表１に併記す
る。
【００４０】
　　［比較例１］
　純度９９．９％、平均粒子径１．０μｍの酸化イットリウム（Ｙ2Ｏ3）粉末と、純度９
９．０％、平均粒子径０．５μｍの酸化アルミニウム（Ａｌ2Ｏ3）粉末と、純度９９．９
％、平均粒子径０．２μｍの酸化セリウム（ＣｅＯ2）粉末とを、各々、Ｙ：Ａｌ：Ｃｅ
＝２．９４：５：０．０６のモル比で混合し、１，０００ｇの混合粉を得た。得られた混
合粉に、更にフラックスとしてフッ化バリウムを２０ｇ添加して十分に混合し、アルミナ
坩堝に充填し、大気中、１，４００℃で５時間熱処理した。得られた焼成体を、ボールミ
ルを用いて水中で解砕し、酸洗浄、水洗、分離、乾燥、分級して、蛍光体粒子を得た。
【００４１】
　得られた蛍光体粒子を電子顕微鏡で観察した。電子顕微鏡像を図５に示す。蛍光体粒子
は、単結晶となっており断面、表面共に粒界は観察されず、隆起部も観察されなかった。
また、レーザー回折法により、蛍光体粒子の平均粒子径を測定した。結果を表１に示す。
【００４２】
　この蛍光体粒子をＸＲＤで定性分析したところ、主相として、ＹＡＧ相（（Ｙ2.94Ｃｅ

0.06）Ａｌ5Ｏ12、ガーネット相）、第２相として、バリウムとアルミニウムの複合酸化
物相を含んでいることが確認された。ＸＲＤプロファイルを図６に示す。この結果から、
Ａｌがフラックス成分と化合していることがわかる。
【００４３】
　次に、この蛍光体粒子の吸収率、内部量子効率及び外部量子効率を、励起波長４５０ｎ
ｍ、発光範囲４８０～７８０ｎｍの範囲で積分球を用いて測定した。結果を表１に併記す
る。
【００４４】
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