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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　アルミニウム、酸素原子及びユーロピウムが固溶した窒化ケイ素を含む組成物を準備す
ることと、
　前記組成物を熱処理することと、
　前記熱処理された組成物と塩基性物質とを接触させることと、を含み、
　前記熱処理された組成物と前記塩基性物質との接触は、５０℃以上６５０℃以下の温度
で、前記熱処理された組成物と前記塩基性物質の溶液とを混合することと、該溶液に含ま
れる溶媒の少なくとも一部を除去することとを含む、βサイアロン蛍光体の製造方法。
【請求項２】
　前記塩基性物質が、ＬｉＯＨ、ＮａＯＨ、ＫＯＨ、ＲｂＯＨ、ＣｓＯＨ及びＮＨ３から
なる群から選択される少なくとも１種を含む請求項１に記載の製造方法。
【請求項３】
　前記熱処理された組成物と前記塩基性物質との接触は、第一の温度で行うことと、その
第一の温度よりも高い第二の温度で行うことを含む請求項１又は２に記載の製造方法。
【請求項４】
　前記塩基性物質と接触した組成物を液媒体で洗浄することを更に含む請求項１から３の
いずれか１項に記載の製造方法。
【請求項５】
　接触させる塩基性物質の熱処理された組成物に対する重量比率が、０．５重量％以上で
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ある請求項１から４のいずれか１項に記載の製造方法。
【請求項６】
　前記組成物の熱処理は、ユウロピウム化合物の共存下で行われる請求項１から５のいず
れか１項に記載の製造方法。
【請求項７】
　前記組成物の熱処理は、１３００℃以上１６００℃以下の温度で行われる請求項１から
６のいずれか１項に記載の製造方法。
【請求項８】
　前記組成物の熱処理は、希ガス雰囲気中で行われる請求項１から７のいずれか１項に記
載の製造方法。
【請求項９】
　前記組成物の準備は、アルミニウム化合物とユウロピウム化合物と窒化ケイ素とを含む
混合物を熱処理することを含む請求項１から８のいずれか1項に記載の製造方法。
【請求項１０】
　前記組成物を熱処理する前に、準備された前記組成物を窒素雰囲気中で熱処理すること
を更に含む請求項１から９のいずれか１項に記載の製造方法。
【請求項１１】
　前記組成物が、式Ｓｉ６－ｚＡｌｚＯｚＮ８－ｚ：Ｅｕ（式中、ｚは、０＜ｚ≦４．２
を満たす。）で表される組成を有する請求項１から１０のいずれか１項に記載の製造方法
。
【請求項１２】
　前記熱処理された組成物と前記塩基性物質との接触時間が０．１時間以上４８時間以下
である請求項１から１１のいずれか１項に記載の製造方法。
【請求項１３】
　前記塩基性物質の溶液に含まれる溶媒の除去率が１重量％以上である請求項１から１２
のいずれか１項に記載の製造方法。
【請求項１４】
　前記塩基性物質の溶液の濃度が０．１重量％以上８０重量％以下である請求項１から１
３のいずれか１項に記載の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、βサイアロン蛍光体の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　光源と、この光源からの光で励起されて、光源の色相とは異なる色相の光を放出可能な
蛍光体とを組み合わせることで、光の混色の原理により多様な色相の光を放出可能な発光
装置が開発されている。特に、発光ダイオード（Light Emitting Diode：以下「ＬＥＤ」
という。）と蛍光体とを組み合わせた発光装置は、液晶表示装置のバックライト、照明装
置等に利用されている。複数の蛍光体を用いて発光装置を構成する場合、例えば、緑色に
発光する蛍光体と、赤色に発光する蛍光体とを組み合わせることで、液晶表示装置の色再
現範囲を大きくしたり、照明装置の演色性を向上させたりすることが可能である。
【０００３】
　このような蛍光体として、例えば、窒化ケイ素の固溶体であるサイアロンを含む蛍光体
が提案されており、このようなサイアロンとして、それぞれ結晶構造が異なるα型とβ型
のサイアロンが知られている。このうち、β型のサイアロンを含む蛍光体（以下、「βサ
イアロン蛍光体」ともいう。）は、近紫外光から青色光の幅広い波長域で励起され、５２
０ｎｍ以上５６０ｎｍ以下の範囲に発光ピーク波長を有する緑色蛍光体である。
【０００４】
　βサイアロン蛍光体は、組成式が例えば、Ｓｉ６－ｚＡｌｚＯｚＮ８－ｚ：Ｅｕ（０＜
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ｚ≦４．２）で表される。βサイアロン蛍光体は、窒化ケイ素（Ｓｉ３Ｎ４）、窒化アル
ミニウム（ＡｌＮ）及び酸化アルミニウム（Ａｌ２Ｏ３）と、賦活剤となる酸化ユウロピ
ウム（Ｅｕ２Ｏ３）とを所定のモル比で混合して、２０００℃付近で焼成することにより
焼成物として得られる。またこの焼成物を不活性ガス中で熱処理し、酸処理することで発
光強度が高いβサイアロン蛍光体が得られることが開示されている（例えば、特許文献１
及び特許文献２参照）。また、発光強度を高くするために、高温での加熱処理を２回に分
けて行ったり、更に原料の一部に焼成して得られたβサイアロン蛍光体を用いたりするこ
とが知られている（例えば、特許文献３及び特許文献４参照）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２００５－２５５８９５号公報
【特許文献２】特開２０１１－１７４０１５号公報
【特許文献３】特開２００７－３２６９８１号公報
【特許文献４】特開２０１３－１７３８６８号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、βサイアロン蛍光体は、さらに高い発光強度が求められていた。そこで
、本発明に係る一実施形態は、発光強度が高いβサイアロン蛍光体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】
【０００７】
　本発明者等は、上記課題に鑑みて更に鋭意研究を重ねた結果、βサイアロン蛍光体を熱
処理した後、塩基性物質と接触させることで、より発光強度を高くすることができること
を見出し、本発明を完成させた。すなわち、本発明は以下の態様を包含する。
【０００８】
　アルミニウム、酸素原子及びユーロピウムを含む窒化ケイ素を含む組成物を準備するこ
とと、前記組成物を熱処理することと、前記熱処理した組成物と、塩基性物質とを接触さ
せることと、を含む、βサイアロン蛍光体の製造方法である。
【発明の効果】
【０００９】
　本発明に係る一実施形態によれば、発光強度に優れるβサイアロン蛍光体の製造方法を
提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１０】
【図１】本実施形態に係るβサイアロン蛍光体の波長に対する相対発光強度を示す発光ス
ペクトルを示す図である。
【図２】比較例１に係るβサイアロン蛍光体のＳＥＭ画像の一例を示す図である。
【図３】実施例１に係るβサイアロン蛍光体のＳＥＭ画像の一例を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００１１】
　以下、本発明を実施するための形態について、実施形態及び実施例に基づいて説明する
。ただし、以下に示す形態は、本発明の技術思想を具体化するための製造方法等を例示す
るものであって、本発明を以下のものに限定しない。
　なお、色名と色度座標との関係、光の波長範囲と単色光の色名との関係等は、ＪＩＳ　
Ｚ８１１０に従う。
　本明細書において「工程」との語は、独立した工程だけではなく、他の工程と明確に区
別できない場合であってもその工程の所期の目的が達成されれば、本用語に含まれる。組
成物中の各成分の含有量は、組成物中に各成分に該当する物質が複数存在する場合、特に
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断らない限り、組成物中に存在する当該複数の物質の合計量を意味する。
　平均粒径は、体積メジアン径（Ｄｍ）であり、コールター原理に基づく細孔電気抵抗法
により測定される。具体的には粒度分布測定装置（例えば、ベックマン・コールター社製
Ｍｕｌｔｉｓｉｚｅｒ）を用いて粒度分布を測定し、小径側からの体積累積５０％に対応
する粒径として体積メジアン径（Ｄｍ）が求められる。
【００１２】
βサイアロン蛍光体の製造方法
　βサイアロン蛍光体の製造方法は、アルミニウム、酸素原子及びユーロピウムを含む窒
化ケイ素を含む組成物を準備すること（以下、「準備工程」ともいう）と、前記組成物を
熱処理すること（以下、「第一熱処理工程」ともいう）と、前記熱処理した組成物と塩基
性物質とを接触させること（以下、「塩基処理工程」ともいう）と、を含む。
【００１３】
　準備工程で準備する組成物はそれ自体が、例えばβサイアロン蛍光体粒子であり、これ
を熱処理することで蛍光体粒子に含まれる低結晶部等の不安定な相が熱分解されてケイ素
などの熱分解物が生成すると考えられる。そして、その後、熱分解物を含む蛍光体粒子と
塩基性物質とを接触させることで、例えば、熱分解物が塩基性物質と反応して、アルカリ
金属ケイ酸塩などの透光性が高い可溶化物に変化すると考えられる。これにより発光強度
を高くすることができると考えられる。そしてこれらの可溶化物は、例えば液媒体による
洗浄で、容易に溶解、除去することができる。更に塩基性物質との接触は、フッ酸系の酸
処理に比べてβサイアロン蛍光体粒子の損傷が少ないと考えられ、より発光強度を高くす
ることができる傾向があるものと推測される。
【００１４】
（準備工程）
　準備工程では、アルミニウム、酸素原子及びユーロピウムを含む窒化ケイ素を含む組成
物を準備する。準備する組成物は、例えばアルミニウム、酸素原子及びユーロピウムが固
溶した窒化ケイ素であり、例えば、下記式（Ｉ）で表される組成を有する。
　　Ｓｉ６－ｚＡｌｚＯｚＮ８－ｚ：Ｅｕ　　（Ｉ）
　式中、ｚは、０＜ｚ≦４．２を満たす。
　組成物は、例えば、市販品から所望の組成物を選択して準備してもよく、常法に準じて
原料混合物を熱処理して所望の組成物を製造して準備してもよい。
【００１５】
　準備工程で組成物を製造する場合、例えば、アルミニウム化合物とユウロピウム化合物
と窒化ケイ素とを含む混合物（以下、「原料混合物」ともいう。）を熱処理することで所
望の組成物を得ることができる。
【００１６】
　原料混合物は、アルミニウム化合物の少なくとも１種と、ユウロピウム化合物の少なく
とも１種と、窒化ケイ素の少なくとも１種とを含むことが好ましい。
　アルミニウム化合物としては、アルミニウムを含む酸化物、水酸化物、窒化物、酸窒化
物、フッ化物、塩化物等を挙げることができる。またアルミニウム化合物の少なくとも一
部に代えてアルミニウム金属単体又はアルミニウム合金を用いてもよい。アルミニウム化
合物として具体的には、窒化アルミニウム（ＡｌＮ）、酸化アルミニウム（Ａｌ２Ｏ３）
、水酸化アルミニウム（Ａｌ（ＯＨ）３）等を挙げることができ、これらからなる群から
選択される少なくとも１種を用いることが好ましい。アルミニウム化合物は１種単独でも
、２種以上を組合せて用いてもよい。
【００１７】
　原料として用いるアルミニウム化合物の平均粒径は、例えば０．０１μｍ以上２０μｍ
以下であり、０．１μｍ以上１０μｍ以下が好ましい。
　またアルミニウム化合物の純度は、例えば９５重量％以上であり、９９重量％以上が好
ましい。
【００１８】
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　ユウロピウム化合物としては、ユウロピウムを含む酸化物、水酸化物、窒化物、酸窒化
物、フッ化物、塩化物等を挙げることができる。またユウロピウム化合物の少なくとも一
部に代えてユウロピウム金属単体又はユウロピウム合金を用いてもよい。ユウロピウム化
合物として具体的には、酸化ユウロピウム（Ｅｕ２Ｏ３）、窒化ユウロピウム（ＥｕＮ）
、フッ化ユウロピウム（ＥｕＦ３）等を挙げることができ、これらからなる群から選択さ
れる少なくとも１種を用いることが好ましい。ユウロピウム化合物は１種単独でも、２種
以上を組合せて用いてもよい。
【００１９】
　原料として用いるユウロピウム化合物の平均粒径は、例えば０．０１μｍ以上２０μｍ
以下であり、０．１μｍ以上１０．０μｍ以下が好ましい。
　またユウロピウム化合物の純度は、例えば９５重量％以上であり、９９．５重量％以上
が好ましい。
【００２０】
　窒化ケイ素は、窒素原子及びケイ素原子を含むケイ素化合物であり、酸素原子を含む窒
化ケイ素であってもよい。窒化ケイ素が酸素原子を含む場合、酸素原子は酸化ケイ素とし
て含まれていてもよく、ケイ素の酸窒化物として含まれていてもよい。
　窒化ケイ素に含まれる酸素原子の含有率は、例えば２重量％未満であり、１．５重量％
以下が好ましい。また酸素原子の含有率は、例えば０．３重量％以上であり、０．４重量
％以上が好ましい。
　窒化ケイ素の純度は、例えば９５重量％以上であり、９９重量％以上が好ましい。
【００２１】
　窒化ケイ素の平均粒径は、例えば０．０１μｍ以上１５μｍ以下であり、０．１μｍ以
上５．０μｍ以下が好ましい。
【００２２】
　原料混合物は、窒化ケイ素の少なくとも一部をケイ素単体、酸化ケイ素等の他のケイ素
化合物に置換した混合物であってもよい。すなわち原料混合物は、窒化ケイ素に加えてケ
イ素単体、酸化ケイ素等のケイ素化合物を含むものであってもよく、窒化ケイ素に代えて
ケイ素単体、酸化ケイ素等のケイ素化合物を含むものであってもよい。ケイ素化合物には
、酸化ケイ素、酸窒化ケイ素、ケイ酸塩等が含まれる。
【００２３】
　原料混合物におけるアルミニウム化合物、ユウロピウム化合物及び窒化ケイ素の混合比
は、例えば、原料混合物に含まれるケイ素原子とアルミニウム原子とのモル比は（６－ｚ
）：ｚ（０＜ｚ≦４．２）であり、好ましくは０．０１＜ｚ＜１．０である。ケイ素原子
及びアルミニウム原子の総モル量とユウロピウム原子とのモル比は、例えば６：０．００
１～６：０．０５であり、好ましくは６：０．００３～６：０．０２である。
【００２４】
　原料混合物は、必要に応じて別途準備したβサイアロン蛍光体を更に含んでいてもよい
。原料混合物がβサイアロン蛍光体を含む場合、その含有量は原料混合物の総量中に、例
えば１重量％以上５０重量％以下とすることができる。
【００２５】
　原料混合物は、必要に応じてハロゲン化物等のフラックスを含んでいてもよい。原料混
合物がフラックスを含むことで、原料間の反応がより促進され、更には固相反応がより均
一に進行するために粒径が大きく、発光特性により優れた蛍光体を得ることができる。こ
れは例えば、準備工程における熱処理の温度が、フラックスであるハロゲン化物等の液相
の生成温度とほぼ同じか、それ以上であるためと考えられる。ハロゲン化物としては、希
土類金属、アルカリ土類金属、アルカリ金属の塩化物、フッ化物等を利用できる。フラッ
クスとしては、陽イオンの元素比率を目的物組成になるような化合物として加えることも
できるし、更に目的物組成に各原料を加えた後に、添加する形で加えることもできる。
　原料混合物がフラックスを含む場合、その含有量は原料混合物中に例えば２０重量％以
下であり、１０重量％以下が好ましい。またその含有量は例えば０．１重量％以上である
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。
【００２６】
　原料混合物は、所望の原料化合物を所望の配合比に秤量した後に、ボールミルなどを用
いた混合方法、ヘンシェルミキサー、Ｖ型ブレンダーなどの混合機、乳鉢と乳棒を用いた
混合方法等を用いて原料化合物を混合することで得ることができる。混合は、乾式混合で
行うこともできるし、溶媒等を加えて湿式混合で行うこともできる。
【００２７】
　原料混合物の熱処理温度は、例えば１８５０℃以上２１００℃以下であり、１９００℃
以上２０５０℃以下が好ましく、１９２０℃以上２０５０℃以下がより好ましく、２００
０℃以上２０５０℃以下が更に好ましい。１８５０℃以上の温度で熱処理することで、β
サイアロン蛍光体が効率よく形成され、Ｅｕが結晶中に入り込み易く、所望のβサイアロ
ン蛍光体が得られる。また熱処理温度が２１００℃以下であると形成されるβサイアロン
蛍光体の分解が抑制される傾向がある。
【００２８】
　原料混合物の熱処理における雰囲気は、窒素ガスを含む雰囲気が好ましく、実質的に窒
素ガス雰囲気であることがより好ましい。原料混合物の熱処理の雰囲気が窒素ガスを含む
場合、窒素ガスに加えて、水素、酸素、アンモニアなどの他のガスを含んでいてもよい。
また原料混合物の熱処理の雰囲気における窒素ガスの含有率は、例えば９０体積％以上で
あり、９５体積％以上が好ましい。
【００２９】
　原料混合物の熱処理における圧力は、例えば、常圧から２００ＭＰａとすることができ
る。生成するβサイアロン蛍光体の分解を抑制する観点から、圧力は高い方が好ましく、
０．１ＭＰａ以上２００ＭＰａ以下が好ましく、０．６ＭＰａ以上１．２ＭＰａ以下が工
業的な設備の制約も少なく、より好ましい。
【００３０】
　原料混合物の熱処理では、例えば室温から所定の温度に昇温して熱処理する。昇温時間
は、例えば１時間以上４８時間以下であり、２時間以上２４時間以下が好ましく、３時間
以上２０時間以下であることがより好ましい。昇温時間が１時間以上であると、蛍光体粒
子の粒子成長が充分に進行する傾向があり、またＥｕが蛍光体粒子の結晶中に入り込み易
くなる傾向がある。
　原料混合物の熱処理においては所定温度での保持時間を設けてもよい。保持時間は、例
えば１時間以上４８時間以下であり、２時間以上３０時間以下が好ましく、３時間以上２
０時間以下であることがより好ましい。
　原料混合物の熱処理における所定温度から室温までの降温時間は、例えば０．１時間以
上２０時間以下であり、１時間以上１５時間以下が好ましく、３時間以上１２時間以下で
あることがより好ましい。なお、所定温度から室温まで降温する間に適宜選択される温度
での保持時間を設けてもよい。この保持時間は、例えば、βサイアロン蛍光体の発光強度
がより高くなるように調節される。降温中の所定の温度における保持時間は例えば、０．
１時間以上２０時間以下であり、１時間以上１０時間以下が好ましい。また保持時間にお
ける温度は、例えば１０００℃以上１８００℃未満であり、１２００℃以上１７００℃以
下が好ましい。
【００３１】
　原料混合物の熱処理は、例えば、原料混合物を窒化ホウ素製ルツボに入れて行うことが
できる。
【００３２】
　原料混合物の熱処理後には、熱処理で得られる組成物に解砕、粉砕、分級操作等の処理
を組合せて行う整粒工程を含んでいてもよい。整粒工程により所望の粒径の粉末を得るこ
とができる。具体的には、組成物を粗粉砕した後に、ボールミル、ジェットミル、振動ミ
ルなどの一般的な粉砕機を用いて所定の粒径に粉砕することができる。ただし、過剰な粉
砕を行うと蛍光体粒子表面に欠陥が生じて、発光強度の低下を引き起こすこともある。粉
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砕で生じた粒径の異なるものが存在する場合には、分級を行い、粒径を整えることもでき
る。粒径の最終的な調整は後に記載する第一熱処理工程、塩基処理工程等の後でも可能で
ある。
【００３３】
（第一熱処理工程）
　第一熱処理工程では、準備工程で準備した組成物を熱処理して第一熱処理物を得る。第
一熱処理工程では、例えば、βサイアロン蛍光体に存在する非晶質の不安定な結晶の少な
くとも一部を分解できると考えられる。第一熱処理工程の雰囲気は、発光強度を高くする
観点から、希ガス雰囲気又は減圧下が好ましく、希ガス雰囲気がより好ましい。
【００３４】
　第一熱処理工程における希ガス雰囲気は、ヘリウム、ネオン、アルゴン等の希ガスの少
なくとも１種を含んでいればよく、少なくともアルゴンを含むことが好ましい。希ガス雰
囲気は、希ガスに加えて酸素、水素、窒素等を含んでいてもよい。希ガス雰囲気に含まれ
る希ガスの含有率は例えば９５体積％以上であり、９９体積％以上が好ましい。
【００３５】
　第一熱処理工程を希ガス雰囲気中で行う場合、その圧力は、例えば、常圧から１ＭＰａ
の範囲とすることができ、常圧から０．２ＭＰａが好ましい。
【００３６】
　第一熱処理工程は常圧より低い減圧下で行ってもよく、特に真空中で行うことが好まし
い。真空中で熱処理を行う場合、その圧力は、例えば１０ｋＰａ以下であり、１ｋＰａ以
下が好ましく、１００Ｐａ以下がより好ましい。ここで、減圧下または真空中とは、気体
が存在することを排除するものではない。存在し得る気体には、希ガス、窒素、水素、酸
素等が含まれる。
【００３７】
　第一熱処理工程における熱処理温度は、例えば１３００℃以上１６００℃以下であり、
１３５０℃以上１５００℃以下が好ましい。第一熱処理工程の温度は原料混合物を熱処理
する温度よりも低い温度であることが好ましい。これにより、蛍光体粒子に含まれる不安
定な結晶がより効率的に熱分解され、より安定で結晶性の高い蛍光体粒子が形成されると
考えられる。また第一熱処理工程で生成する熱分解物には、例えばケイ素単体等が含まれ
、これらは後述する塩基処理工程等により除去することができる。
【００３８】
　第一熱処理工程における熱処理時間は、例えば１時間以上４８時間以下であり、２時間
以上２０時間以下が好ましい。
　第一熱処理工程では、例えば室温から所定の温度に昇温して熱処理する。昇温時間は、
例えば１時間以上４８時間以下であり、２時間以上２４時間以下が好ましく、３時間以上
２０時間以下であることがより好ましい。
　第一熱処理工程においては所定温度での保持時間を設けてもよい。保持時間は、例えば
１時間以上４８時間以下であり、２時間以上３０時間以下が好ましく、３時間以上２０時
間以下であることがより好ましい。
【００３９】
　第一熱処理工程における所定温度から室温までの降温時間は、例えば０．１時間以上２
０時間以下であり、１時間以上１５時間以下が好ましく、３時間以上１２時間以下である
ことがより好ましい。なお、所定温度から室温まで降温する間に適宜選択される温度での
保持時間を設けてもよい。この保持時間は、例えば、βサイアロン蛍光体の発光強度がよ
り高くなるように調節される。降温中の所定の温度における保持時間は例えば、０．５時
間以上２０時間以下であり、１時間以上１０時間以下が好ましい。また保持時間における
温度は、例えば８００℃以上１６００℃未満であり、１０００℃以上１４００℃以下が好
ましい。
【００４０】
　第一熱処理工程では、準備工程で準備した組成物をユウロピウム化合物の共存下で熱処
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理してもよい。その場合、希ガス雰囲気中で熱処理することが好ましい。
　準備工程で得られる組成物をユウロピウム化合物の共存下、希ガス雰囲気中で熱処理す
ることでより高い発光強度を有するβサイアロン蛍光体を効率的に製造することができる
。これは例えば以下のように考えることができる。第一熱処理工程をユウロピウム化合物
の存在下、希ガス雰囲気中で行うと、少なくとも一部のユウロピウム化合物が還元され、
ユウロピウム化合物由来のガス状物を生成する。そのガス状物が、準備工程で準備した組
成物と接触することで、組成物に含まれるユウロピウムが２価の状態に還元され易くなる
と考えられる。また還元された状態のユウロピウム化合物由来のガス状物が組成物に取り
込まれるとも考えられる。そしてこれらの要因が組み合わされることで、発光強度がより
高くなると考えられる。
【００４１】
　第一熱処理工程に用いるユウロピウム化合物としては、ユウロピウムを含む酸化物、水
酸化物、窒化物、酸窒化物、フッ化物、塩化物等を挙げることができる。またユウロピウ
ム化合物の少なくとも一部に代えてユウロピウム金属単体又はユウロピウム合金を用いて
もよい。ユウロピウム化合物として具体的には、酸化ユウロピウム（Ｅｕ２Ｏ３）、窒化
ユウロピウム（ＥｕＮ）、フッ化ユウロピウム（ＥｕＦ３）等を挙げることができ、これ
らからなる群から選択される少なくとも１種を用いることが好ましく、酸化ユウロピウム
がより好ましい。ユウロピウム化合物は１種単独でも、２種以上を組合せて用いてもよい
。
【００４２】
　第一熱処理工程に用いるユウロピウム化合物の平均粒径は、例えば０．０１μｍ以上２
０μｍ以下であり、０．１μｍ以上１０．０μｍ以下が好ましい。
　またユウロピウム化合物の純度は、例えば９５重量％以上であり、９９．５重量％以上
が好ましい。
【００４３】
　第一熱処理工程にユウロピウム化合物を用いる場合、準備工程で得られる組成物（１０
０重量％）に対するユウロピウム化合物の重量比率は、例えば、０．０１重量％以上であ
り、０．０５重量％以上が好ましく、０．１重量％以上がより好ましい。また重量比率は
５０重量％以下であり、２０重量％以下が好ましく、１５重量％以下がより好ましく、１
０重量％以下が更に好ましい。
【００４４】
　第一熱処理工程にユウロピウム化合物を用いる場合、ユウロピウム化合物から発生する
ガス状物が準備工程で得られる組成物と接触可能な状態で熱処理を行えばよい。例えば、
準備工程で得られる組成物とユウロピウム化合物とを混合して、同一の容器に入れて熱処
理してもよく、準備工程で得られる組成物とユウロピウム化合物とを混合せずに同一又は
別々の容器に入れて熱処理してもよく、準備工程で得られる組成物にユウロピウム化合物
の一部を混合し、残部を混合せずに同一又は別々の容器に入れて熱処理してもよい。準備
工程で得られる組成物とユウロピウム化合物とを混合する場合はできるだけ均一に混合す
ることが好ましい。
【００４５】
　βサイアロン蛍光体の製造方法は、第一熱処理工程の後に、得られる第一熱処理物を解
砕処理、粉砕処理等する工程を含んでいてもよい。解砕処理、粉砕処理等は既述の方法で
行うことができる。
【００４６】
（塩基処理工程）
　塩基処理工程では、第一熱処理工程で得られる熱処理した組成物（第一熱処理物）と、
塩基性物質とを接触させて、塩基処理物を得る。塩基性物質と接触させることで、第一熱
処理物に含まれ、発光特性に影響を及ぼし得る熱分解物等が塩基性物質と反応して、発光
特性への影響が少ない化合物に変化することで、発光強度を高くすることが可能になると
考えられる。
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【００４７】
　塩基性物質としては、ＬｉＯＨ、ＮａＯＨ、ＫＯＨ、ＲｂＯＨ、ＣｓＯＨ等のアルカリ
金属水酸化物；Ｌｉ２ＣＯ３、Ｎａ２ＣＯ３、Ｋ２ＣＯ３、Ｒｂ２ＣＯ３、Ｃｓ２ＣＯ３

等のアルカリ金属炭酸塩；Ｍｇ（ＯＨ）２、Ｃａ（ＯＨ）２、Ｓｒ（ＯＨ）２、Ｂａ（Ｏ
Ｈ）２等の周期表第２族元素の水酸化物；アンモニア（ＮＨ３）；ヒドラジン；エチレン
ジアミンピロカテコール（ＥＤＰ）；テトラメチルアンモニウムヒドロキシド、テトラエ
チルアンモニウムヒドロキシド等の四級アンモニウム化合物などが挙げられる。塩基性物
質は水に可溶であることが好ましく、ＬｉＯＨ、ＮａＯＨ、ＫＯＨ、ＲｂＯＨ、ＣｓＯＨ
、Ｌｉ２ＣＯ３、Ｎａ２ＣＯ３、Ｋ２ＣＯ３、Ｒｂ２ＣＯ３、Ｃｓ２ＣＯ３、アンモニア
（ＮＨ３）及びテトラメチルアンモニウムヒドロキシドからなる群から選択される少なく
とも１種を含むことがより好ましく、ＬｉＯＨ、ＮａＯＨ、ＫＯＨ、ＲｂＯＨ、ＣｓＯＨ
及びＮＨ３からなる群から選択される少なくとも１種を含むことが更に好ましく、少なく
ともＮａＯＨ又はＫＯＨを含むことが特に好ましい。
【００４８】
　第一熱処理物と接触させる塩基性物質の量は、塩基性物質の種類等に応じて適宜選択す
ることができる。塩基性物質の第一熱処理物に対する重量比率は、例えば０．５重量％以
上であり、１重量％以上が好ましく、５重量％以上がより好ましく、８重量％以上がさら
に好ましい。また重量比率は、例えば２００重量％以下であり、１００重量％以下が好ま
しく、８０重量％以下がより好ましい。塩基性物質の重量比率が０．５重量％以上である
と熱分解物等との反応が充分に進行する傾向があり、２００重量％以下であると蛍光体粒
子に対する悪影響を抑制できる傾向がある。
【００４９】
　塩基処理工程の雰囲気は、例えば大気などの酸化雰囲気であってもよく、窒素ガス、ア
ルゴンガスなどの不活性ガス雰囲気であってもよい。不活性ガス雰囲気での不活性ガス濃
度は例えば９０体積％以上であり、９５体積％以上が好ましい。塩基処理工程の雰囲気に
おける圧力は、例えば１０Ｐａ以上１ＭＰａ以下であり、１００Ｐａ以上０．２ＭＰａ以
下が好ましい。
【００５０】
　塩基処理工程の温度は、例えば５０℃以上６５０℃以下であり、５０℃以上５００℃以
下が好ましく、７０℃以上４００℃以下がより好ましい。接触温度を５０℃以上とするこ
とで第一熱処理物に含まれる熱分解物等と塩基性物質との反応性が向上し、生産性がより
向上する傾向がある。また接触温度を６５０℃以下とすることで製造される蛍光体に対す
る悪影響を抑制できる傾向がある。
【００５１】
　塩基処理工程は、複数の温度条件を適用することを含んでいてもよい。塩基処理工程は
、例えば第一熱処理物と塩基性物質との接触を、第一の温度で行うこと（「第一熱塩基処
理」ともいう）と、第一の温度よりも高い第二の温度で行うこと（「第二熱塩基処理」と
もいう）とを含んでいてもよい。第一熱塩基処理及び第二熱塩基処理を行うことで、塩基
性物質と熱分解物等との反応がより効率的に進行する傾向がある。また蛍光体粒子に対す
る悪影響を抑制できる傾向がある。第一の温度は、例えば５０℃以上１５０℃以下であり
、６０℃以上１４０℃以下が好ましく、６０℃以上１２０℃以下がより好ましい。第二の
温度は、第一の温度よりも高い温度であって、例えば９０℃以上６５０℃以下であり、１
２０℃以上５００℃以下が好ましく、１５０℃以上４００℃以下がより好ましい。
【００５２】
　塩基処理工程における接触時間は、塩基性物質の種類、重量比率、接触温度等に応じて
適宜選択すればよい。接触時間は例えば０．１時間以上４８時間以下であり、０．５時間
以上２０時間以下が好ましい。また塩基処理工程が、第一熱塩基処理及び第二熱塩基処理
を含む場合、第一熱塩基処理の処理時間は、例えば０．１時間以上４８時間以下であり、
０．５時間以上２０時間以下が好ましい。また第二熱塩基処理の処理時間は、例えば０．
１時間以上２４時間以下であり、０．５時間以上１２時間以下が好ましい。
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【００５３】
　第一熱処理物と塩基性物質との接触方法は、第一熱処理物と塩基性物質の溶液とを混合
することを含むことが好ましい。塩基性物質の溶液を用いることで第一熱処理物と塩基性
物質とを、より均一に反応させることができる。塩基性物質の溶液を構成する溶媒は、塩
基性物質が溶解する限り、通常用いられる溶媒から適宜選択することができる。溶媒とし
ては例えば、水；メタノール、エタノール、イソプロパノール等のアルコール；エタノー
ルアミン、トリエタノールアミン、エチレンジアミン等のアミン類を挙げることができる
。溶媒は１種単独でも、２種以上を組合せて用いてもよい。中でも溶媒は水を含むことが
好ましい。
【００５４】
　塩基性物質の溶液の濃度は、塩基性物質の種類、溶媒等に応じて適宜選択することがで
きる。塩基性物質の溶液の濃度は例えば、０．１重量％以上８０重量％以下とすることが
でき、１重量％以上５０重量％以下が好ましい。
【００５５】
　塩基処理工程は、第一熱処理物と塩基性物質の溶液とを混合することに加えて、溶液に
含まれる溶媒の少なくとも一部を除去することを含むことが好ましい。溶媒の少なくとも
一部を除去することで、塩基性物質と熱分解物との反応効率がより向上する傾向がある。
第一熱処理物と塩基性物質の溶液との混合物から溶媒を除去する場合、溶媒の除去率は例
えば、１重量％以上とすることができ、１０重量％以上が好ましく、２０重量％以上がよ
り好ましい。
【００５６】
　溶媒の除去方法は、例えば、加熱処理、減圧処理等を挙げることができ、これらを組合
せて用いてもよい。溶媒の除去方法は、溶液中の塩基性物質が溶媒と共に除去され難い方
法であればよく、少なくとも加熱処理を含むことが好ましい。溶媒の除去を加熱処理で行
う場合、その温度は前記第一の温度と同様であることが好ましい。
【００５７】
　塩基処理工程は、第一熱処理物と塩基性物質の溶液とを混合することと、第一の温度で
第一熱処理物と塩基性物質とを接触させること（第一熱塩基処理）と、第一熱塩基処理後
に、第一の温度よりも高い第二の温度で第一熱処理物と塩基性物質とを接触させること（
第二熱塩基処理）と、を含むことが好ましく、第一熱塩基処理が塩基性物質の溶液に含ま
れる溶媒の少なくとも一部を除去することを含み、第二熱塩基処理が、溶媒が除去された
第一熱処理物と塩基性物質の混合物を第二の温度で熱処理することを含むことがより好ま
しい。第一の温度で溶媒の少なくとも一部を除去した後に第二の温度で熱処理することで
、第一熱処理物に含まれる熱分解物等と塩基性物質との反応がより均一かつ効率的に進行
する傾向がある。
【００５８】
　第一の温度での溶媒の除去時間は、所望の溶媒除去率等に応じて適宜選択することがで
きる。第一の温度での溶媒の除去時間は、前記第一熱塩基処理の処理時間と同様であり、
第二の温度での熱処理時間は、前記第二熱塩基処理の処理時間と同様である。ここで第一
の温度での溶媒除去の雰囲気は、例えば大気中であっても不活性ガス雰囲気であってもよ
い。一方、第二の温度での熱処理の雰囲気は、不活性ガス雰囲気が好ましい。
【００５９】
　塩基処理工程は、得られる塩基処理物を解砕処理、粉砕処理等する工程を含んでいても
よい。解砕処理、粉砕処理等は既述の方法で行うことができる。
【００６０】
（洗浄工程）
　βサイアロン蛍光体の製造方法は、塩基処理工程後の塩基処理物を液媒体で洗浄するこ
と（「洗浄工程」ともいう）を必要に応じて含んでいてもよい。塩基処理物を液媒体で洗
浄することで、塩基処理物に含まれるアルカリ金属ケイ酸塩等の不要物の少なくとも一部
が除去される。
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【００６１】
　本実施形態に係るβサイアロン蛍光体の製造方法は、塩基処理工程までで基本的には完
了している。洗浄工程は、塩基処理工程後の蛍光体粒子自体の発光特性の向上には大きく
は関与せず、塩基処理工程によって生成する微量のアルカリ金属ケイ酸塩などの不要成分
を除去するものである。第一熱処理工程で生じたケイ素単体などの熱分解物は、塩基処理
工程で、アルカリ金属ケイ酸塩等に変化する。この化合物自体は発光特性に大きく関与し
ない。しかしながら、塩基処理工程で生成した化合物を洗浄工程により除去することで、
蛍光体粒子を含む発光装置の製造時に用いられるシリコーン樹脂などに対して影響を及ぼ
すことを抑制することができる。
【００６２】
　洗浄工程では液媒体が使用される。液媒体は不要成分を除去可能であれば、通常用いら
れる液媒体から目的に応じて適宜選択することができる。液媒体としては液性が限定され
ることなく、例えば、水；エタノール、イソプロパノール等のアルコールなどの中性液媒
体、塩酸、硝酸等の酸性液媒体等を挙げることができ、これらからなる群から選択される
少なくとも１種を用いることが好ましく、少なくとも水を含む液媒体を用いることがより
好ましい。また塩酸、硝酸などの酸性液媒体を用いることで、不要物の除去をより効率的
に行うことができる場合がある。
【００６３】
　洗浄方法は、例えば、塩基処理物を液媒体に浸漬し、必要に応じて撹拌した後、固液分
離することで洗浄することができる。固液分離後には必要に応じて乾燥処理を行ってもよ
い。
　洗浄に用いる液媒体の温度は、例えば５℃以上９５℃以下であり、２５℃以上８０℃以
下が好ましい。また洗浄時間は、例えば０．０１時間以上４８時間以下とすることができ
、０．１時間以上２０時間以下が好ましい。
【００６４】
　洗浄工程は、液媒体として中性溶液で可能であるが酸性溶液、アルカリ性溶液を用いる
こともできる。塩基処理をしているため塩基処理物を水に入れるとアルカリ性を示す。そ
のため中性から酸性溶液を用いる洗浄方法を含むことが好ましい。
　洗浄工程は、同一又は異なる液媒体を用いて複数回行ってもよい。例えば、水、中性溶
液、酸性溶液あるいはアルカリ性溶液を用いて第一洗浄を行った後に、水を用いて第二洗
浄を行うことができる。これにより例えば、第一洗浄でβサイアロン蛍光体の表面に付着
する塩基性化合物あるいは酸性化合物を効率的に除去することができる。
【００６５】
（第二熱処理工程）
　βサイアロン蛍光体の製造方法は、第一熱処理工程の前に準備工程で準備した組成物を
窒素雰囲気中で熱処理すること（「第二熱処理工程」ともいう。）を含んでいてもよい。
第二熱処理工程を含むことで、より発光強度が高いβサイアロン蛍光体を得ることができ
る。第二熱処理工程を含むことで発光強度が高くなる理由として、例えば、結晶性が向上
すること、準備工程の組成物に含まれる結晶成長が不十分な粒子が大きい粒子に取り込ま
れ、粒子がより大きく成長すること等が挙げられる。
【００６６】
　第二熱処理工程における熱処理温度は、例えば１８００℃以上２１００℃以下であり、
１８５０℃以上２０４０℃以下が好ましく、１９００℃以上２０４０℃未満がより好まし
い。
【００６７】
　第二熱処理工程の雰囲気は少なくとも窒素ガスを含む窒素雰囲気であり、実質的に窒素
ガスからなる窒素雰囲気であることが好ましい。第二熱処理工程の窒素雰囲気は、窒素ガ
スに加えて、水素、酸素、アンモニアなどの他のガスを含んでいてもよい。また第二熱処
理工程の窒素雰囲気における窒素ガスの含有率は、例えば９０体積％以上であり、９５体
積％以上が好ましい。
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【００６８】
　第二熱処理工程における圧力は、例えば、常圧から２００ＭＰａとすることができる。
生成するβサイアロン蛍光体の分解を抑制する観点から、圧力は高い方が好ましく、０．
１ＭＰａ以上２００ＭＰａ以下が好ましく、０．６ＭＰａ以上１．２ＭＰａ以下が工業的
な設備の制約も少なく、より好ましい。
【００６９】
　第二熱処理工程では、例えば室温から所定の温度に昇温して熱処理する。昇温に要する
時間は、例えば１時間以上４８時間以下であり、２時間以上２４時間以下が好ましく、３
時間以上２０時間以下であることがより好ましい。
　第二熱処理工程においては所定温度での保持時間を設けてもよい。保持時間は、例えば
１時間以上４８時間以下であり、２時間以上３０時間以下が好ましく、３時間以上２０時
間以下であることがより好ましい。
【００７０】
　第二熱処理工程における所定温度から室温までの降温時間は、例えば０．１時間以上２
０時間以下であり、１時間以上１５時間以下が好ましく、３時間以上１２時間以下である
ことがより好ましい。なお、所定温度から室温まで降温する間に適宜選択される温度での
保持時間を設けてもよい。この保持時間は、例えば、βサイアロン蛍光体の発光強度がよ
り高くなるように調節される。降温中の所定の温度における保持時間は例えば、０．１時
間以上２０時間以下であり、１時間以上１０時間以下が好ましい。また保持時間における
温度は、例えば１０００℃以上１８００℃未満であり、１２００℃以上１７００℃以下が
好ましい。
【００７１】
　βサイアロン蛍光体の製造方法が第二熱処理工程を含む場合、第一熱処理工程には、第
二熱処理後の組成物が用いられる。またβサイアロン蛍光体の製造方法は、複数回の第二
熱処理工程を含んでいてもよい。その場合、第一熱処理工程には最後の第二熱処理後の組
成物が用いられる。
【００７２】
（第三熱処理工程）
　βサイアロン蛍光体の製造方法は、洗浄工程を含む場合その洗浄工程の後に、塩基処理
物を熱処理すること（「第三熱処理工程」ともいう。）を含んでいてもよい。第三熱処理
工程を含むことで、蛍光体粒子の結晶性がより向上すると考えられ、より発光強度に優れ
るβサイアロン蛍光体を得ることができる。
【００７３】
　第三熱処理工程における熱処理温度は、例えば１０００℃以上１８００℃以下であり、
１１００℃以上１７００℃以下が好ましく、１１５０℃以上１６５０℃未満がより好まし
い。
【００７４】
　第三熱処理工程の雰囲気は特に制限されない。第三熱処理工程の雰囲気は窒素を含む雰
囲気が好ましく、実質的に窒素雰囲気であることがより好ましい。第三熱処理工程の雰囲
気が窒素を含む場合、窒素に加えて、水素、酸素、アンモニアなどの他のガスを含んでい
てもよい。また第三熱処理工程の雰囲気における窒素の含有率は、例えば９０体積％以上
であり、９５体積％以上が好ましい。
【００７５】
　第三熱処理工程における圧力は、例えば、常圧から２００ＭＰａとすることができる。
生成するβサイアロン蛍光体の分解を抑制する観点から、圧力は高い方が好ましく、０．
１ＭＰａ以上２００ＭＰａ以下が好ましく、０．６ＭＰａ以上１．２ＭＰａ以下が工業的
な設備の制約も少なく、より好ましい。
【００７６】
　第三熱処理工程では、例えば室温から所定の温度に昇温して熱処理する。昇温に要する
時間は、例えば１時間以上４８時間以下であり、２時間以上２４時間以下が好ましく、３
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時間以上２０時間以下であることがより好ましい。
　第三熱処理工程においては所定温度での保持時間を設けてもよい。保持時間は、例えば
１時間以上４８時間以下であり、２時間以上３０時間以下が好ましく、３時間以上２０時
間以下であることがより好ましい。
　第三熱処理工程における所定温度から室温までの降温時間は、例えば０．１時間以上２
０時間以下であり、１時間以上１５時間以下が好ましく、３時間以上１２時間以下である
ことがより好ましい。なお、所定温度から室温まで降温する間に適宜選択される温度での
保持時間を設けてもよい。この保持時間は、例えば、βサイアロン蛍光体の発光強度がよ
り高くなるように調節される。
【００７７】
（βサイアロン蛍光体）
　本実施形態のβサイアロン蛍光体は、特定の製造方法により得られることにより、発光
強度が高い。例えば、塩基処理を行わずに製造される場合に比べて、発光強度を５％以上
高くすることができ、１０％以上高くすることができ、さらに５０％以上高くすることが
できる。
　また本実施形態のβサイアロン蛍光体は既述の式で表される組成を有するが、微量のア
ルカリ金属元素を含んでいてもよい。βサイアロン蛍光体がアルカリ金属元素を含む場合
、その含有率は例えば、０．１ｐｐｍ以上１０００ｐｐｍ以下であり、０．１ｐｐｍ以上
１００ｐｐｍ以下が好ましい。
【００７８】
　本実施形態に係るβサイアロン蛍光体は、紫外線から可視光の短波長側領域の光を吸収
して、励起光の発光ピーク波長よりも長波長側に発光ピーク波長を有する。可視光の短波
長側領域の光は、主に青色光領域となる。具体的には２５０ｎｍ以上４８０ｎｍ以下の波
長範囲に発光ピーク波長を有する励起光源からの光により励起され、５２０ｎｍ以上５６
０ｎｍ以下の波長範囲に発光ピーク波長をもつ蛍光を発光する。２５０ｎｍ以上４８０ｎ
ｍ以下の波長範囲に発光ピーク波長を有する励起光源を用いることにより、当該波長範囲
ではβサイアロン蛍光体の励起スペクトルが比較的高い強度を示すので、βサイアロン蛍
光体の発光効率を高くすることができる。特に、３５０ｎｍ以上４８０ｎｍ以下に発光ピ
ーク波長を有する励起光源を用いることが好ましく、更に４２０ｎｍ以上４７０ｎｍ以下
に発光ピーク波長を有する励起光源を用いることが好ましい。
【００７９】
　また本実施形態に係るβサイアロン蛍光体は高い結晶性を有する。例えばガラス体（非
晶質）は構造が不規則であり結晶性が低いため、その生産工程における反応条件が厳密に
一様になるよう管理できなければ、蛍光体中の成分比率が一定せず、色度ムラ等を生じる
傾向がある。これに対し、本実施形態に係るβサイアロン蛍光体は、少なくとも一部に結
晶性が高い構造を有している粉体ないし粒体であることで製造及び加工し易くなる傾向が
ある。また、βサイアロン蛍光体は、有機媒体に均一に分散することが容易にできるため
、発光性プラスチック、ポリマー薄膜材料等を調製することが容易にできる。具体的に、
βサイアロン蛍光体は、例えば５０重量％以上、より好ましくは８０重量％以上が結晶性
を有する構造である。これは、発光性を有する結晶相の割合を示し、５０重量％以上、結
晶相を有しておれば、実用に耐え得る発光が得られるため好ましい。ゆえに結晶相が多い
ほど発光効率に優れる。これにより、発光強度をより高くすることができ、かつ加工し易
くできる。
【００８０】
　本実施形態に係るβサイアロン蛍光体の平均粒径は、コールター原理により測定される
体積メジアン径（Ｄｍ）が例えば４μｍ以上４０μｍ以下であり、８μｍ以上３０μｍ以
下が好ましい。またβサイアロン蛍光体はこの平均粒径値を有する粒子を頻度高く含有す
ることが好ましい。すなわち粒度分布は狭い範囲に分布しているものが好ましい。粒度分
布の半値幅が狭いβサイアロン蛍光体を用いて発光装置を構成することにより、より色ム
ラが抑制され、良好な色調を有する発光装置が得られる。また平均粒径は大きいほうが、
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光の吸収率及び発光効率が高い。このように、光学的に優れた特徴を有する平均粒径の大
きな蛍光体を発光装置に含有させることにより、発光装置の発光効率が向上する。
【実施例】
【００８１】
（実施例１）
準備工程
　原料化合物となる窒化ケイ素（Ｓｉ３Ｎ４）と、窒化アルミニウム（ＡｌＮ）、酸化ユ
ウロピウム（Ｅｕ２Ｏ３）とをＳｉ：Ａｌ：Ｅｕ＝５．８８：０．１２：０．０１のモル
比となるように秤量し、混合して第一原料混合物を得た。この原料混合物を窒化ホウ素製
ルツボに充填し、窒素雰囲気で約０．９２ＭＰａ（ゲージ圧）の圧力で２０３０℃１０時
間、熱処理することにより、βサイアロン蛍光体を得た。
　次いで、この熱処理で得られたβサイアロン蛍光体と、窒化ケイ素、窒化アルミニウム
及び酸化ユウロピウムとを混合して第二原料混合物を得た。この時のＳｉ：Ａｌ：Ｅｕ比
は先と同じ比率とし、βサイアロン蛍光体の含有率を第二原料混合物の全体量中に２０重
量％とした。この第二原料混合物を窒素雰囲気で約０．９２ＭＰａ（ゲージ圧）の圧力で
１９７０℃１０時間の焼成を行い、室温までの降温の途中に１５００℃の温度での保持時
間５時間の条件で熱処理を行い、前述した式（Ｉ）で表される組成物を得た。
【００８２】
第二熱処理工程
　得られた組成物を粉砕し、粉砕物を窒化ホウ素製ルツボに充填し、窒素雰囲気で約０．
９２ＭＰaの圧力（ゲージ圧）、２０３０℃の温度までの昇温時間１０時間、２０３０℃
の温度での保持時間１０時間、その後室温までの降温の途中に１５００℃の温度での保持
時間５時間の条件で熱処理を行い、第二熱処理工程後の熱処理物を得た。
【００８３】
第一熱処理工程
　得られた第二熱処理工程後の熱処理物と、この熱処理物に対して重量比率で０．５％と
なる量の酸化ユウロピウムとを計量、混合して混合物を得た。得られた混合物を、常圧の
アルゴン雰囲気中、１４００℃の温度、５時間、その後室温までの降温の途中に１１００
℃の温度で保持時間５時間の条件で熱処理を行い、粉砕、分散処理を行い、第一熱処理物
を得た。
【００８４】
塩基処理工程
　得られた第一熱処理物を、第一熱処理物に対して１０重量％の水酸化ナトリウム及び９
０重量％の純水を含む溶液と混合した。その後、７０℃、３時間、大気中で加熱処理を行
い、水分除去を行って、塩基処理物を得た。
【００８５】
洗浄工程
　得られた塩基処理物を、塩基処理物に対して１０００重量％（１０倍量）の純水中で撹
拌し、その後、純水を数回交換して、洗浄を行い、固液分離した後に乾燥処理して蛍光体
１を得た。
【００８６】
（実施例２）
　塩基処理工程における水酸化ナトリウムを１重量％、純水を９９重量％に変更した以外
は実施例１と同じ条件で合成を行い、蛍光体２を得た。
【００８７】
（実施例３）
　塩基処理工程における水酸化ナトリウムを５重量％、純水を９５重量％に変更した以外
は実施例１と同じ条件で合成を行い、蛍光体３を得た。
【００８８】
（実施例４）
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　塩基処理工程における水酸化ナトリウムを２０重量％、純水を８０重量％に変更した以
外は実施例１と同じ条件で合成を行い、蛍光体４を得た。
【００８９】
（実施例５）
　塩基処理工程における水酸化ナトリウムを５０重量％、純水を５０重量％に変更した以
外は実施例１と同じ条件で合成を行い、蛍光体５を得た。
【００９０】
（実施例６）
　実施例２において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に２００℃、２時間、窒
素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例２と同じ条件で合成を行い、蛍光体６を
得た。
【００９１】
（実施例７）
　実施例３において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に２００℃、２時間、窒
素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例３と同じ条件で合成を行い、蛍光体７を
得た。
【００９２】
（実施例８）
　実施例１において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に２００℃、２時間、窒
素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例１と同じ条件で合成を行い、蛍光体８を
得た。
【００９３】
（実施例９）
　実施例４において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に２００℃、２時間、窒
素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例４と同じ条件で合成を行い、蛍光体９を
得た。
【００９４】
（実施例１０）
　実施例５において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に２００℃、２時間、窒
素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例５と同じ条件で合成を行い、蛍光体１０
を得た。
【００９５】
（実施例１１）
　塩基処理工程における水酸化ナトリウムを１０重量％、純水を７０重量％に変更した以
外は実施例６と同じ条件で合成を行い、蛍光体１１を得た。
【００９６】
（実施例１２）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化カリウム０．５重量％に変更した以外は実施
例６と同じ条件で合成を行い、蛍光体１２を得た。
【００９７】
（実施例１３）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化カリウム１重量％に変更した以外は実施例６
と同じ条件で合成を行い、蛍光体１３を得た。
【００９８】
（実施例１４）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化カリウム５重量％に変更した以外は実施例７
と同じ条件で合成を行い、蛍光体１４を得た。
【００９９】
（実施例１５）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化カリウム１０重量％に変更した以外は実施例
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８と同じ条件で合成を行い、蛍光体１５を得た。
【０１００】
（実施例１６）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化カリウム２０重量％に変更した以外は実施例
９と同じ条件で合成を行い、蛍光体１６を得た。
【０１０１】
（実施例１７）
　第二熱塩基処理の条件の内、温度を１００℃とした以外は実施例８と同じ条件で合成を
行い、蛍光体１７を得た。
【０１０２】
（実施例１８）
　第二熱塩基処理の条件の内、温度を１５０℃とした以外は実施例８と同じ条件で合成を
行い、蛍光体１８を得た。
【０１０３】
（実施例１９）
　第二熱塩基処理の条件の内、温度を３００℃とした以外は実施例８と同じ条件で合成を
行い、蛍光体１９を得た。
【０１０４】
（実施例２０）
　第二熱塩基処理の条件の内、温度を４００℃とした以外は実施例８と同じ条件で合成を
行い、蛍光体２０を得た。
【０１０５】
（実施例２１）
　第二熱塩基処理の条件の内、温度を６００℃とした以外は実施例８と同じ条件で合成を
行い、蛍光体２１を得た。
【０１０６】
（実施例２２）
　第二熱塩基処理の条件の内、時間を０．５時間とした以外は実施例８と同じ条件で合成
を行い、蛍光体２２を得た。
【０１０７】
（実施例２３）
　第二熱塩基処理の条件の内、時間を１時間とした以外は実施例８と同じ条件で合成を行
い、蛍光体２３を得た。
【０１０８】
（実施例２４）
　第二熱塩基処理の条件の内、時間を４時間とした以外は実施例８と同じ条件で合成を行
い、蛍光体２４を得た。
【０１０９】
（実施例２５）
　第二熱塩基処理の条件の内、時間を８時間とした以外は実施例８と同じ条件で合成を行
い、蛍光体２５を得た。
【０１１０】
（実施例２６）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化リチウム１０重量％に変更した以外は実施例
８と同じ条件で合成を行い、蛍光体２６を得た。
【０１１１】
（実施例２７）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化ルビジウム１０重量％に変更した以外は実施
例８と同じ条件で合成を行い、蛍光体２７を得た。
【０１１２】
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（実施例２８）
　塩基処理工程における塩基性物質を水酸化セシウム１０重量％に変更した以外は実施例
８と同じ条件で合成を行い、蛍光体２８を得た。
【０１１３】
（実施例２９）
　塩基処理工程における水酸化カリウムを８．５重量％、純水を１．５重量％、エタノー
ルを９０重量％、第一熱塩基処理の条件の内、温度を１００℃、時間を１時間に変更した
以外は実施例１２と同じ条件で合成を行い、蛍光体２９を得た。
【０１１４】
（比較例１）
　塩基処理工程を行わなかった以外は実施例１と同様の条件で合成を行い、蛍光体Ｃ１を
得た。
【０１１５】
（比較例２）
　塩基処理工程における水酸化ナトリウムに代わり硝酸ナトリウムを用いた以外は実施例
１１と同じ条件で合成を行い、蛍光体Ｃ２を得た。
【０１１６】
（実施例３０）
　準備工程において、βサイアロン蛍光体の含有率を第二原料混合物の全体量中に１０重
量％に変更し、塩基処理工程において、得られた第一熱処理物を、第一熱処理物に対して
１８重量％の水酸化ナトリウム及び８２重量％の純水を含む溶液と混合し、その後、１０
５℃、１６時間、大気中で加熱処理を行い、水分除去を行って、塩基処理物を得た以外は
、実施例１と同様にして蛍光体３０を得た。
（実施例３１）
　塩基処理工程において、得られた第一熱処理物を、第一熱処理物に対して２０重量％の
炭酸ナトリウム及び１００重量％の純水を含む溶液と混合した以外は、実施例３０と同様
にして蛍光体３１を得た。
（実施例３２）
　塩基処理工程において、得られた第一熱処理物を、第一熱処理物に対して２０重量％の
炭酸カリウム及び１００重量％の純水を含む溶液と混合した以外は、実施例３０と同様に
して蛍光体３２を得た。
（実施例３３）
　実施例３０において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に３００℃、２時間、
窒素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例３０と同じ条件で合成を行い、蛍光体
３３を得た。
（実施例３４）
　実施例３１において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に３００℃、２時間、
窒素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例３１と同じ条件で合成を行い、蛍光体
３４を得た。
（実施例３５）
　実施例３２において、７０℃、３時間の第一熱塩基処理後に、更に３００℃、２時間、
窒素雰囲気で第二熱塩基処理を行った以外は実施例３２と同じ条件で合成を行い、蛍光体
３５を得た。
（比較例３）
　塩基処理工程を行わなかった以外は、実施例３０と同様の条件で合成を行い、蛍光体Ｃ
３を得た。
＜評価＞
　得られたβサイアロン蛍光体の平均粒径（Ｄｍ、メジアン径）を、コールター原理に基
づく細孔電気抵抗法（電気的検知帯法）により、粒度分布測定装置（ベックマン・コール
ター社製Ｍｕｌｔｉｓｉｚｅｒ）を用いて測定した。
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　蛍光体の発光特性は、分光蛍光光度計：ＱＥ－２０００（大塚電子株式会社製）を用い
て測定した。具体的には励起光の波長を４５０ｎｍとして発光スペクトルを測定し、得ら
れた発光スペクトルの極大ピークの相対発光強度（％）と発光ピーク波長（ｎｍ）を求め
た。ここで、相対発光強度は、実施例１～２９、比較例２については、比較例１の蛍光体
Ｃ１を基準として算出し、実施例３０～３５については、比較例３の蛍光体Ｃ３を基準と
して算出した。また発光ピーク波長はいずれも５３８ｎｍ付近であった。
　評価結果を以下の表１に示す。
【０１１７】
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【表１】

【０１１８】
　実施例１から５及び比較例１で得られたβサイアロン蛍光体の発光スペクトルを比較例
１の最大発光強度で規格化して図１に示す。表１にも示されるようにβサイアロン蛍光体
１から２９は相対発光強度が高いことが分かる。
　また比較例１及び実施例１で得られたβサイアロン蛍光体の粒子形状を示す電子顕微鏡
写真（ＳＥＭ画像）を図２及び図３にそれぞれ示す。図２及び図３のβサイアロン蛍光体
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び形状の変化がないことを示すと考えられる。つまり塩基性物質でβサイアロン蛍光体を
処理すると、βサイアロン蛍光体自身の形状を損なうことなく、第一熱処理工程で生じる
分解物等を除去でき、発光強度を高くすることができたものと考えられる。
【０１１９】
　実施例６から１１では、第一熱塩基処理に加えて、より高温での第二熱塩基処理を行う
ことにより、第一熱塩基処理だけ行う実施例１から５よりも、相対発光強度が更に改善さ
れている。より高温で熱塩基処理することで塩基性物質とβサイアロンの熱処理物の反応
が促進されることが原因であると考えられる。
　実施例１２から１６では、塩基性物質として水酸化カリウムを用いた場合でも、水酸化
ナトリウムを用いた場合と同様に相対発光強度が改善されている。
　第二熱塩基処理の温度を変化させた実施例１７から２１では、第二熱塩基処理の温度が
３００℃である実施例１９のときに特に相対発光強度が改善されていることが分かる。
　第二熱塩基処理の時間を変化させた実施例２２から２５では、１時間以上としたときに
特に相対発光強度が改善されていることが分かる。
　塩基性物質を変更した実施例２６から２８では、反応性が高くなると考えられる塩基性
物質ほど、相対発光強度が改善されていることが分かる。
　実施例２９から分かるように、溶媒は水のみに限定されず、アルコールであっても、相
対発光強度が改善される。
　実施例３０から３５では、第二原料混合物中のβサイアロンの量を実施例１の１／２と
しており、実施例１よりも平均粒径が大きい。また、実施例３０から３５では、相対発光
強度が実施例１の約２倍となっている実施例もある。一般的には粒子が大きくなるほど発
光強度が高くなると考えられるが、粒子が大きく成長する過程で非晶質が生じる可能性も
高くなると考えられる。このことから、塩基処理による発光強度を高める効果は、平均粒
径が大きく非晶質を生じやすいβサイアロン蛍光体の場合に特に顕著であることがわかる
。
【産業上の利用可能性】
【０１２０】
　本実施形態の製造方法で得られるβサイアロン蛍光体は、特に青色発光ダイオード又は
紫外線発光ダイオードを励起光源とする発光特性に優れた照明用光源、ＬＥＤディスプレ
イ、バックライト光源、信号機、照明式スイッチ、各種センサ及び各種インジケータ等に
好適に利用できる。
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