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Ce:Y3Al5O12透明陶瓷在白光 LED中的应用研究
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摘要 采用固相反应法、真空烧结制备了高光学质量的 Ce:YAG (Ce:Y3Al5O12) 透明陶瓷，在可见光区的透射率大于

80%。分别研究了不同 Ce3+掺杂浓度（原子数分数分别为 0.1%、0.3%、0.5%、1.0%）和不同厚度（0.5、1.0、2.0 mm）的 Ce:

YAG陶瓷的流明效率，显色指数和色温等白光发光二极管(LED)性能，采用 Ce:YAG陶瓷和商业树脂进行 LED器件

封装，获得了 131.5 lm/W的光效。结果表明，Ce:YAG透明荧光陶瓷有望成为适合大功率 LED器件的荧光材料。
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Abstract Ce:Y3Al5O12 transparent ceramics are fabricated by solid state reaction method through vacuum
sintering. The in line transmittance in visible light region is higher than 80% . Different doping concentrations
(atomic fraction of 0.1%, 0.3%, 0.5%, 1.0%) and thicknesses (0.5, 1.0, 2.0 mm) are investigated by considering their
luninous efficiencies, color rendering index and color temperatures. After being packaged with GaN chip using
commercil resin, the prime luninous efficiency reaches to 131.5 lm/W. It is proved that Ce:Y3Al5O12 transparent
ceramics will be a promising phosphor prior to powder phophors in white LED devices.
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1 引 言
白光发光二极管(LED)具有小型固体化，耐震动，瞬时启动和快响应（微秒量级），节能且寿命长（万小

时），绿色高效等许多优点，有望作为一种节能、环保的绿色固态照明（SSL）技术，发展成为第四代新照明光

源。目前，白光 LED的工作原理主要是将荧光粉通过封装材料（环氧树脂或有机硅）涂敷固化在蓝光 LED或

紫外 LED芯片上，通过波长转换实现白光。随着 LED制造技术的不断发展和大功率 LED的应用需求不断

扩大，对 LED材料和器件提出了耐高温、长时间、大功率和高亮度的要求。
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1996年，日本日亚化学公司开发出蓝光半导体(In, GaN)芯片，Ce:YAG（Ce:Y3Al5O12）黄光荧光粉和树脂

的组合实现白光发光 [1]，已经在室内照明、建筑与景观照明、汽车照明等诸多领域得到了广泛应用，是目前最

成熟和普及的白光 LED发光方案。Ce3+具有 4f15d电子组态，具有较高的发光效率 [2]，对应于 Ce3+的 4f到 5d
能级跃迁，在 460 nm处有一个强吸收，可与蓝光半导体(In, GaN)芯片发出的 450 nm蓝光很好地匹配，因而

Ce:YAG黄光荧光粉得到了广泛的研究。以往大量的研究工作多集中在对粉体形貌的改性及 Ce:YAG组分

的调整上，Pan等 [3]比较了固相法、共沉淀法、溶胶凝胶法和燃烧法对 Ce:YAG粉体形貌和荧光性能的影响；

还有醇热合成法制备纳米粉体 [4-5]、微波诱导燃烧法 [6]、燃烧法 [7]等制备方法的报道，一些研究工作还通过 SiO2

包覆单分散空心球改变粉体形貌调节 Ce:YAG的性能 [8]。而 Tb、Pr、Eu、Dy等发光离子共掺 [9-14]，以及在 YAG
基质共掺入 Lu、Ga、Gd[15-18]等组分调节的方式也证明具有调节 Ce:Y3Al5O12荧光性能的作用。

然而，对于荧光粉转换型（PC）白光 LED，芯片持续点亮下容易引起器件发热和温度升高，导致色温变

化、荧光粉光衰和硅胶老化，同时，粉体在光通过时会产生散射和吸收等现象，涂覆厚度的不均匀及荧光粉

的形貌和粒径等因素，都会导致产生光斑和白光不均等问题。用蓝光 LED芯片与黄光 Ce: YAG荧光粉组合

发出白光的方案中，还存在红绿蓝三基色中的红色成分少、发光效率低、显色性不好等问题。由此可见，使

白光 LED的色彩质量及一致性达到理想的状态，仍是业内人士面临的挑战。

近年来，在 LED器件开发中，出现了用荧光块体替代荧光粉体的技术方案，如晶体[19]、玻璃陶瓷[20]和透明陶

瓷 [21]。Nishiura等 [22]研究了 Ce3+掺杂原子数分数为 0.3%的 Ce:YAG透明陶瓷的白光 LED性能，获得了 73.5 lm/
W的光效；在共掺Gd3+后，光谱出现红移，进一步在 Ce:GdYAG体系中获得了 81的显色指数；陆神洲等 [19]研究

了以 Ce:YAG单晶取代传统 Ce:YAG荧光粉用于制备白光 LED的方法，研究了 Ce:YAG单晶厚度及驱动电压的

变化对其发射光谱、色坐标、亮度、光视效能和色温的影响, 王鑫等[23]研究了Ce、Cr掺杂的钇铝石榴石单晶(YAG，

Y3Al5O12)，Cr3+发射红光波，研究发现红光部分发射增强的原因是两种掺杂离子之间发生 Ce3+(2E)到 Cr3+（4T）
的能量转移，从而说明了在块体荧光材料中，可直接采用组分调控的方式进行光谱调控。

透明陶瓷作为近年来迅速发展起来的一种新型光电功能材料，在热学、力学性能、光性能、复合结构以及

规模化生产方面优势明显，透明陶瓷目前主要作为窗口材料，激光材料和闪烁材料得到应用：透明化的发光材

料可以解决荧光粉对光的散射和吸收，提高发光效率；陶瓷不存在单晶的分凝系数问题，可以实现多种发光离

子的高浓度均匀共掺，从而可以通过精确控制陶瓷片荧光体的透射率、发光波段等各种参数，调节和控制荧光

体陶瓷片转换的黄光与未被转换的蓝光之间的比例，利用透明陶瓷自身的均匀性，获得均一高质量的白光，并

可进行发光设计，开发新材料；透明陶瓷具有优异的机械和热力学性能，抗振动，导热性好，可解决蓝光 LED持

续点亮下温度升高造成的各种发光问题，进一步提高器件的发光稳定性和使用寿命。本文报道了 Ce:YAG透

明陶瓷的制备及其在白光 LED器件中的应用，系统研究了色温和光效等白光 LED发光性能。

2 实验过程
2.1 样品制备

采用固相反应法制备 Ce:YAG 透明陶瓷，将高纯度（大于 99.99%）商业氧化物粉体 CeO2, Al2O3, Y2O3, 按
照 Ce3x:Y(1- x)CexAl5O12 的化学配比称量粉体，其中 x=0.5%，采用质量分数为 0.8%的正硅酸乙酯（TEOS）和

0.08%的MgO做复合烧结助剂。以无水乙醇做球磨介质，在高能球磨仪上经球磨混料 10 h后，将浆料置于温

度为 100 ℃的干燥箱中充分干燥，经 200目(75 mm)过筛和冷等静压制成直径 Φ = 20 mm, 厚度 d=2 mm的素

坯，不同掺杂浓度的 Ce:YAG 陶瓷的最佳烧结温度不同，素坯在真空炉中 1720 ℃~1770 ℃温度下保温 20 h
（真空度为 10-3 Par）后，可获得透明试样，为消除真空烧结过程中可能引入的内应力和氧空位，将试样在

1450℃空气氛围中退火 20 h。
2.2 分析表征

用日本 RIGAKU公司的 D/Max-2550V X射线衍射仪(XRD)对试样进行物相分析，采用 Cu-Ka射线，l=
0.1506 nm，2q=10°~80°；抛光后的陶瓷样品在 1500 ℃空气氛围下经过 1~2 h热腐蚀后，采用 JSM-6700F场

发射扫描电镜(SEM)观察其晶粒尺寸和形貌；在瓦里安公司的 Cary5000紫外-可见-近红外分光光度计上进

行透明陶瓷试样的透过/吸收光谱测试，测试前试样经双面抛光成 1 mm；在日本 SHIMDZU 公司的 RF-
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5301PC荧光光谱仪上进行 Ce:YAG透明陶瓷的光致荧光谱分析；在上海半导体照明中心进行色温、光效和

显色指数的表征。

2.3 器件封装

在上海鼎晖科技公司完成陶瓷的 LED芯片封装，采用常规的荧光粉体封装模式，将少量树脂固化在芯

片周围形成一个围坝，将片状 Ce:YAG陶瓷固定在芯片上。

3 结果与讨论
图 1为制备的不同掺杂浓度的 Ce:YAG 透明陶瓷试样，陶瓷经空气氛退火后，呈现明亮的黄绿色；XRD

物相分析表明，制备的陶瓷为 YAG 相（与 YAG 相的标准图谱 33-0040对应），无明显的第二相生成 [2]。对陶

瓷的晶粒尺寸和形貌进行了表征，如图 2所示，结果表明，经真空烧结后，制备的透明陶瓷中，微气孔有效排

除，晶粒之间形成致密的结构，计算平均晶粒尺寸约为 10 mm。

图 3给出了不同掺杂浓度 Ce:YAG陶瓷的吸收光谱，在 240、350、460 nm附近处，分别有一个吸收峰，这

分别对应于 Ce3+的 4f-5d跃迁。随着掺杂浓度的增加，吸收强度增强，说明了固熔进 YAG 晶格的 Ce3+的离子

浓度也在不断增加。

图 3 不同掺杂浓度的 Ce:YAG透明荧光陶瓷的吸收光谱

Fig.3 Absortption spectra of Ce:YAG ceramics with different doping concentrations

前期工作已经报道了 Ce:YAG陶瓷的激发和发射光谱 [2]。荧光粉转换型（PC）白光 LED，常采用调解荧

光粉在树脂中的分散浓度来实现色温和显色指数的调解，而对于块体荧光材料，一些研究工作已经表明 [22]，

块体的厚度与白光 LED性能存在一定联系。本实验制备了不同厚度的掺杂原子数分数为 0.5% Ce:YAG 陶

图 1 不同掺杂浓度的 Ce:YAG透明荧光陶瓷照片（双面抛

光，F=14 mm,d=1 mm）

Fig.1 Photograph of Ce:YAG ceramics with different

dopping concentrations (double face polished, F=14 mm,

d=1 mm)

图 2 Ce:YAG透明荧光陶瓷的晶粒形貌（经 1500 ℃，2 h热腐

蚀后）

Fig.2 Scanning electron microscope graph of the Ce:YAG

ceramics (after thermal etched in 1500 ℃ for 2 h)

3
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瓷，研究了其厚度的影响，如表 1所示。

表 1 不同厚度的原子数分数为 0.5% Ce:YAG陶瓷的色温和流明效率

Table 1 Color temperature and luminous efficiency of 0.5% (atomic fraction) Ce:YAG ceramics

No.

1

2

3

Diameter /mm

14

14

14

Thickness /mm

0.5

1.0

2.0

Color temperature /K

3832

3721

3783

Luminous efficiency /(lm/W)

69.41

66.54

73.72

可以看到，随着样品厚度的增加，流明效率可提高到 73 lm/W，但是色温变化不大。陶瓷厚度增加延长

了蓝光的光程，从而增加了蓝光的吸收效率。

相对块体单晶，透明陶瓷的另一优势是可实现发光离子的高浓度掺杂，同时研究了不同掺杂浓度的 Ce:
YAG陶瓷的白光 LED性能，如表 2所示。

表 2 不同浓度的 Ce:YAG（厚度 1.0 mm）陶瓷的色温和流明效率

Table 2 Color temperature and luminous efficiency of Ce:YAG ceramics with different dopping concentrations

(thickness is 1.0 mm)

Ce doping content (atomic

fraction, %)
0.1
0.3
0.5
1.0

Luminous efficiency /(lm/W)

53
23.42
66.54
76.4

Color temperature /K

5712
4430
3721
3865

CIE (x,y)

0.3273,0.3569
0.3977,0.5466
0.4418,0.5319
0.4248,0.5089

图 3中的吸收光谱表明掺杂原子数分数为 1.0%的 Ce:YAG的吸收在 460 nm附件展宽为一个宽的吸收带，

有可能与高浓度下 Ce3+之间的交叉弛豫有关，可能存在一定的浓度猝灭效应。Bachmann等 [24]的研究也表明，

较低的 Ce掺杂浓度，有利于降低材料的热猝灭效应。因此，研究了掺杂原子数分数为 0.1%、0.3%、0.5%、1.0%的

Ce:YAG陶瓷的 LED性能。结果表明，0.5%的掺杂浓度综合性能较好；如图 4所示，采用 0.5%的 Ce:YAG透明陶

瓷(厚度为 2.0 mm)可获得的流明效率为 73.72%。LED的性能发挥与封装技术还有很大的关系，通过将 0.5%
Ce:YAG陶瓷封装在 LED芯片上(如图 5所示)，进一步获得了 131.5 lm/W的高光效，显色指数为 46.3，色坐标为

(0.4358，0.5396)。考虑到 YAG的热导率为 15 W/mK，远远高于商业封装树脂（0.4~1.7 W/mK），因此 Ce:YAG透

明荧光陶瓷在大功率高光效的 LED器件中将发挥重要作用。

图 4 0.5%的 Ce:YAG透明陶瓷（厚度为 2.0 mm）的荧光光谱和色坐标图

Fig.4 Luminescence spectrum and CIE of 0.5% Ce:YAG ceramics (thickness is 2.0 mm)

4 结 论
采用高纯商业氧化物原料，固相反应法、1720 ℃~1770 ℃真空烧结制备了高光学质量的 Ce:YAG透明陶

4
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瓷，分别研究了不同 Ce3+掺杂质量分数（0.1、0.3、0.5、1.0%）和不同厚度（0.5、1、2 mm）的 Ce:YAG陶瓷的流明

效率，显色指数和色温等白光 LED性能，采用 Ce:YAG陶瓷和商业树脂进行 LED器件封装，获得了 131.5 lm/W
的光效，结果表明，Ce:YAG透明荧光陶瓷有望成为大功率 LED器件合适的荧光材料。
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