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【はじめに】現在，国内外の研究機関において白色 LED や紫外ランプなどへの応用を目指した各種蛍

光体材料の開発が行われている。一般的に蛍光体材料の高発光効率化のためには，光励起後の無輻射

遷移緩和を低減させることが極めて重要であるが，欠陥や非発光中心を介した無輻射遷移緩和過程の

詳細についてまだ明確にされていないことが多い。そこで本研究では，無輻射遷移に伴う局所発熱エ

ネルギーを直接計測できる光音響（PA）法に着目し，局在発光中心型酸化物蛍光体における PA 信号

を測定し，光励起後の輻射遷移と無輻射遷移の対応関係について検討した。 

【実験方法】酸化物蛍光体試料は，均一沈殿法や固相反応法などにより作製された。ここでは一例と

して，均一沈殿法による Y3Al5O12:Ce（YAG:Ce）蛍光体の場合について述べる。YAG:Ce 蛍光体は，原

料として Y(NO3)3・6H2O，Al(NO3)3・9H2O，および Ce(NO3)3・6H2O を用い，これらの硝酸塩を超純水

に溶解した後に，尿素などを適量添加して加熱攪拌することで生成された沈殿物を大気中約 1100[℃]

の温度条件下で約 1 時間の焼成を施すことにより作製された。蛍光体からの PA 信号は，一般的なマイ

クロフォン法を用いて測定された。光源には 500W の高圧水銀ランプもしくは 300W のキセノンラン

プを用い，これらの光源から光学フィルタもしくは分光器により単色化された光をメカニカルチョッ

パーで断続光に変調し，PA セル内の粉体試料に照射させた。光吸収により発生した PA 信号は，コン

デンサマイクロフォンで検出し，プリアンプで前段増幅された後にロックインアンプへ入力してメカ

ニカルチョッパーからの参照信号と同期させた。 

【結果と考察】図 1 に Ce 濃度が異なる 3 種類の YAG:Ce 蛍光体における PA 信号の光変調周波数依存

性を示す。なお，本測定は波長約 436[nm]の断続光を照射して実施された。同図より明らかなように，

いずれの蛍光体においても得られた PA 信号の周波数依存性は周波数の逆数にほぼ比例しており，よく

知られている Rosencwaig-Gersho 理論に近い結果が得られた。しかし，同じ周波数条件下における各試

料の PA 信号の強度は，試料中の Ce 濃度に著しく依存し，特に Ce 濃度が低い約 0.3[at%]の場合で最も

小さいことも明らかとなった。一方，図 2 に同試料に波長約 456[nm]の励起光を照射した場合の PL ス

ペクトルを示す。同図より明らかなように，それぞれの試料は YAG 結晶中の Ce3+の 5d-4f 遷移を起因

とする波長約 540[nm]を主ピークとする典型的なスペクトルを有していた。しかし，試料間の発光強度

は Ce 濃度に依存し，Ce 濃度が約 0.3[at%]の試料において最も高い PL が得られたことがわかった。以

上の結果より，PA 信号の減少と PL 強度の増加が相補的な関係にあることが明らかとなった。 
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図 1 光音響信号の光変調周波数依存性       図 2 PL スペクトル 
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