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Phosphors of the composition of Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7, Na(Y0.97Eu0.03)SiO4, Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9, Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12 and 

Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18 were prepared by the conventional solid state reaction method.  Blue excited red fluorescence characteristics were 

observed in all compositions.  The strongest fluorescent intensity was observed in the composition of Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7. 

 

１．緒 言 

 

液晶テレビにはバックライト光源が必要であり、冷陰極管

光源が用いられて来たが、最近は LED光源を用いることが多

くなっている。従来の冷陰極管光源から LED 光源に変える

と、①消費電力の大幅な低減、②有害物質の水銀の除去、③

冷陰極管光源からの紫外線除去などのメリットがある。LED

光源としては、黄色蛍光体（Ce：Y3Al5O12）に青色 LED光を

照射して疑似白色光を得るタイプがまず用いられているが、

液晶バックライトユニットの用途では色の再現性に問題があ

るとされている。その問題を解決するために、自然な白色が

得られる赤色蛍光体（CaAlSiN4：Eu）と緑色蛍光体（β-Sialon：

Eu）を青色 LED光で照射するタイプが検討されている。しか

しながら、Ce：Y3Al5O12 系蛍光体は、高温特性がやや悪く、

特許面で大きな制約がある。一方、高温特性が改善され、特

許上の制約のない窒化物蛍光体については、使用する原料が

高価、使用装置も特殊で高価などの問題がある。そこで、我々

は上記の問題を解決できる青色光励起の新規酸化物蛍光体の

開発に取り組んでいる。例えば、蛍光体の母剤としての報告

例も数多い[1-3] アパタイト型希土類－ケイ酸では、 酸化物

原料が白色である La と Gd を用いた場合に、蛍光元素の Eu

によって赤色に光る蛍光スペクトルが観測される。この場合

の励起波長は 394 nm で青色光より短い波長である。このラ

ンタン－ケイ酸塩とガドリニウム－ケイ酸塩を蛍光体の母材

とし、発光元素に Eu と Tb を用い、青色光励起蛍光特性につ

いて検討を行ったところ、蛍光元素に Eu を用いた場合、

465nm の青色光での励起でも 580nm 付近と 620nm 付近の赤

色発光の蛍光スペクトルが観測された。しかしながら、その

蛍光強度は実用化が難しいレベルである。蛍光元素に Tb を

用いた場合、465 nm の青色光での励起で 544nm 付近に蛍光

ピークを持つ緑色蛍光体が得られた。その蛍光強度は、実用

化されている 254nm 励起で最も高い蛍光強度を有する

Mn:Zn2SiO4系よりも高い蛍光強度（254nm励起）が得られて

いる。一方、465nmの青色光で励起した時に強い赤色の蛍光

が得られるナトリウム－イットリウム－シリケート系セラミ

ックスが最近報告されている[4]。Ce：Y3Al5O12 系黄色蛍光体

を用いた白色 LEDが持つ赤味が足りないという問題点を、こ

の蛍光体は解決できる可能性を秘めている。そこで、本研究 
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ではこのナトリウム－イットリウム－シリケート系蛍光体

の組成と蛍光特性について検討を行った。 

 

 

２．実 験 
 

２－１ Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7の試料作製 

セラミックス母材（Na3YSi2O7 組成物）の出発原料には、

Na2CO3、Y2O3、SiO2を用い、蛍光元素には Eu2O3を用いた。

蛍光元素は Y2O3：Eu2O3＝0.97：0.03 の割合で添加した。ボ

ールミル（ポリプロピレン容器とジルコニアボール）にて、

20 g の配合物に適量のイオン交換水を加えて 20 時間湿式混

練を行った。混練後、100℃で乾燥し、乳鉢で粉砕した後、蓋

付きアルミナ坩堝（ニッカー、SSA-H）に詰め、大気雰囲気

中 1200 ℃にて 2 時間熱処理を行った。 

 

２ － ２  Na(Y0.97Eu0.03)SiO4 、 Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9 、

Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12、Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18の試料作製 

Na3YSi2O7 組成物以外に知られているナトリウム－イット

リウム－シリケート系セラミックス、NaYSiO4 組成物、

Na3YSi3O9 組成物、 Na5YSi4O12 組成物、 Na9YSi6O18 組成物に

ついても、2-1 の方法で試料調製した後、それぞれ大気雰囲

気中 1350℃、1200℃、1140℃、1060℃にて 2 時間熱処理を行

った。 

 

２－３ 各種測定 

得られた粉末試料は、X 線回折装置（リガク、MiniFlexⅡ）

により、CuKα 線を用いて 2θ＝10°～70°の範囲で測定し、母

材が目的の結晶構造になっているか、蛍光元素が母材に固溶

しているかを確認した。分光蛍光光度計（日本分光、FP－6500）

を用いて、得られた粉末試料の蛍光スペクトルと励起スペク

トルを測定した。測定条件は、感度：low、励起バンド幅：1nm、

蛍光バンド幅:1nm、レスポンス：0.5 sec とした。 

 

 

３．結果及び考察 

 

３－１ Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7の蛍光特性 

X 線回折（XRD）結果を Fig.1 に示す。●印は Na3YSi2O7に

帰属するピークを示しており、作製した試料は、目的の物質

が得られていることがわかった。 

Fig.2 に示すように、試料を 254 nm の励起光で測定した蛍

光スペクトルには 613nm 付近に最も強い蛍光ピークが観測

された。その 613nm にて励起スペクトルを測定した結果を、

Fig.3 に示す。395 nm、465 nm、534nm で励起ピークが観測さ

れた。そこで、それら 3 つの波長（395 nm、465 nm、534 nm）

で励起光として再度蛍光スペクトルを測定した結果（Fig.2）、

465 nmと 534 nmで励起した場合に 613nm付近で最も強い蛍

光ピークが観測された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.1  Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7組成物の XRD． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.2  Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7組成物の蛍光スペクトル． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.3  Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7組成物の励起スペクトル． 

 

３ － ２  Na(Y0.97Eu0.03)SiO4 、 Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9 、

Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12、Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18の蛍光特性 

Fig.4、5、6、7 に、それぞれ Na(Y0.97Eu0.03)SiO4 組成物、

Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9 組成物、Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12 組成物、
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Fig.1  XRD pattern of Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7 sintered at 1200℃.
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Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18 組成物の XRD 結果を示す。すべて目的

の化合物が得られていることがわかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.4  Na(Y0.97Eu0.03)SiO4組成物の XRD． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.5  Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7組成物の XRD． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.6  Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12組成物の XRD． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.7  Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18組成物の XRD． 

3-1 と同様に、まず 254nm の励起光で蛍光スペクトルを測

定した結果を、Fig.8、9、10、11 に示す。それぞれの最も強

い蛍光強度の得られた蛍光ピーク波長（Na(Y0.97Eu0.03)SiO4組

成物では 613 nm、Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9 組成物では 614 nm、

Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12組成物では 611 nm、Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18

組成物では 613 nm）にて励起スペクトルを測定したところ、

Na(Y0.97Eu0.03)SiO4 組成物では 395 nm、466 nm、534 nm、

Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9 組成物では 395 nm、465 nm、535 nm、

Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12 組成物では 396 nm、470 nm、533 nm、

Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18組成物では 396 nm、464 nm、535 nm で

励起ピークが観測された。さらに、各試料で観測されたそれ

ぞれの励起ピーク波長を励起光として、再度蛍光スペクトル

を各サンプルで測定した。（Fig.8、9、10、11）254 nm 以外の

励起波長でも、 Na(Y0.97Eu0.03)SiO4 では 613 nm 付近で、

Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9では 614 nm 付近で、Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12

では 611 nm 付近で、Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18では 613 nm 付近で

最も強い蛍光ピークが観測された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.8  Na(Y0.97Eu0.03)SiO4組成物の蛍光スペクトル． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.9  Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9組成物の蛍光スペクトル． 
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Fig.  XRD pattern of Na(Y0.97Eu0.03)SiO4 sintered at 1200℃.
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Fig.  XRD pattern of Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9 sintered at 1200℃.
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Fig.  XRD pattern of Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12 sintered at 1100℃.
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Fig.  XRD pattern of Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18 sintered at 1000℃.
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Fig.10  Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12組成物の蛍光スペクトル． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.11  Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18組成物の蛍光スペクトル． 

 

 

４．結 言 

 

蛍光体母材の出発原料として Na2CO3、Y2O3（La2O3、Gd2O3）

SiO2を、蛍光元素として Eu2O3を用い、固相反応法によって、

ナトリウム－イットリウム－シリケート系セラミックス青

色光励起赤色蛍光体蛍光体を作製した。 

1. Na3(Y0.97Eu0.03)Si2O7 組成物について、613 nm 付近に最

も蛍光強度の強いピークが観測された。その蛍光波長

613 nm で励起スペクトルを測定すると、395 nm、465 nm、

534 nm での蛍光ピークが得られた。その 3 つの波長に

おいても蛍光スペクトルを測定した結果、465 nm、534 

nm でも 254 nm での測定と同じくほぼ赤色の波長であ

る 615 nm 付近で最も高い強度を示した。 

2. Na(Y0.97Eu0.03)SiO4 組成物、Na3(Y0.97Eu0.03)Si3O9 組成物、

Na5(Y0.97Eu0.03)Si4O12組成物、Na9(Y0.97Eu0.03)Si6O18組成物

について、1.と良く似た結果となった。励起波長 465 nm

で強い蛍光ピークが観測された。 
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