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白光照明用 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜研究进展

吕清洋ꎬ 薛秉国ꎬ 王婷婷ꎬ 刘丽娜ꎬ 王世立ꎬ 朱海澄ꎬ 刘绍宏∗ꎬ 孙旭东
(东北大学 材料科学与工程学院ꎬ 辽宁 沈阳　 １１０８１９)

摘要: ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜发光效率高、热稳定性好、散热快ꎬ在高功率高亮度白光照明ꎬ尤其是激光驱动白光

照明(Ｌａｓｅｒ￣ｄｒｉｖｅｎ ｗｈｉｔｅ ｌｉｇｈｔｉｎｇ)领域具有广阔的应用前景ꎮ 本文综述了近年来国内外 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 多晶薄膜、单
晶薄膜以及复合薄膜的制备技术及其性能特点ꎬ并展望了其在高性能白光 ＬＥＤ 和高功率激光驱动白光照明

领域的应用前景ꎮ
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１　 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 材料概述

白光 ＬＥＤ 作为新一代固态照明光源ꎬ广泛应

用于移动电话、汽车灯、交通灯、景观灯、液晶背光

源和室内照明等领域[１￣３]ꎮ 与传统照明相比ꎬＬＥＤ
具有低功耗、低驱动电压、长寿命(约 １００ ０００ ｈ)、
快速响应、节能环保等优点[４￣６]ꎬ并逐渐成为一种

越来越重要的光源ꎮ 目前ꎬＹＡＧ∶ Ｃｅ 在白光 ＬＥＤ

荧光材料中具有最高的量子产量ꎬ且发光效率达

１５０ ｌｍ / Ｗꎬ在白光 ＬＥＤ 应用中占据着绝对主导的

地位[７￣９]ꎮ 传统白光 ＬＥＤ 是将 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光粉与

环氧树脂混合均匀后涂抹于蓝光 ＩｎＧａＮ 芯片

上[１０￣１２]ꎬ这种组合存在以下缺点:
(１)随着功率的增加ꎬｐ￣ｎ 结产生的热量也会

增加ꎬ由于环氧树脂散热性差ꎬ导致荧光层的温度

上升ꎬ使 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 产生热猝灭ꎬ发光强度降低ꎮ
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(２)在与环氧树脂混合时ꎬ荧光粉体颗粒会

发生沉淀ꎬ且荧光粉体颗粒尺寸不同ꎬ导致发光不

均匀ꎮ
(３)环氧树脂耐热性不够好[１３]ꎬ随着荧光层

温度上升ꎬ环氧树脂会泛黄甚至脱落ꎬ严重影响白

光 ＬＥＤ 的性能和可靠性[１４]ꎮ
与 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光粉￣环氧树脂组合相比ꎬＹＡＧ∶

Ｃｅ 荧光薄膜导热散热好ꎬ出光均匀ꎬ发光性能稳

定ꎬ能 够 克 服 树 脂 和 荧 光 粉 组 合 的 上 述 缺

点[１５￣１６]ꎬ在高性能白光 ＬＥＤ 领域具有广阔应用前

景ꎮ 此外ꎬ蓝色激光作为激发光源越来越受重视ꎬ
可以实现高功率、高亮度白光照明ꎮ ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧

光薄膜优异的性能使其在激光驱动白光照明领域

应用前景广阔ꎮ
１. １　 ＹＡＧ∶Ｃｅ 的结构

钇铝石榴石(Ｙｔｔｒｉｕｍ ａｌｕｍｉｎｕｍ ｇａｒｎｅｔꎬＹＡＧ)
属于立方晶系ꎬ其空间群为 Ｏｈ(１０) ￣Ｉａ３ｄꎬ晶格常

数为 ａ０ ＝ １. ２００ １ ｎｍꎬ它的分子结构通常写成

Ａ３Ｂ２(ＣＯ４ ) ３ꎬ其中ꎬＡ、Ｂ、Ｃ 分别代表 ３ 种格位ꎮ
ＹＡＧ 的单个晶胞内包含 ８ 个 Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２ 分子ꎬＹ３ ＋

有 ２４ 个ꎬＡｌ３ ＋ 有 ４０ 个ꎬＯ２ － 有 ９６ 个ꎮ 其中ꎬＹ３ ＋ 均

位于 Ｏ 十二面体的中心ꎬ形成 Ｙ 十二面体ꎻ４０％
的 Ａｌ３ ＋ 位于 Ｏ 八面体的中心ꎬ形成 Ａｌ 八面体ꎻ
６０％的 Ａｌ 位于 Ｏ 四面体的中心ꎬ形成 Ａｌ 四面体ꎮ
Ａｌ 四面体及 Ｙ 十二面体处于晶胞立方体的面等

分线上ꎬ而 Ａｌ 八面体位于立方体体心ꎬ其结构见

图 １[１７]ꎮ

1
4

1
2

1
2! "

1
4

1
2! "0

1
4

1
2! "0

1
4 0 1

2! "
x

z

y

000

图 １　 石榴石晶体单胞的结构模型[１７]

Ｆｉｇ. １　 Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｍｏｄｅｌ ｏｆ ｇａｒｎｅｔ ｃｒｙｓｔａｌ ｕｎｉｔ ｃｅｌｌ[１７]

ＹＡＧ 具有高密度 ( ４. ５６ ｇ / ｃｍ３ )、 高熔点

(１ ９７０ ℃)以及高化学稳定性[１８]ꎬ并且 ＹＡＧ 为

立方结构ꎬ其晶格常数为 １. ２００ １ ｎｍꎬ很适宜掺入

各种类型的稀土离子ꎬ允许从近红外到紫外的波

长发射[１９] ꎮ 基于以上这些特点ꎬＹＡＧ 被认为是

很好的基质材料ꎮ 当 Ｃｅ３ ＋ 掺杂 ＹＡＧ 时ꎬＣｅ３ ＋ 取

代部分 Ｙ３ ＋ ꎬ即得到 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 材料ꎮ
１. ２　 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 的发光机理

在ＹＡＧ∶ Ｃｅ 中ꎬＣｅ３ ＋ 取代了Ｙ３ ＋ 位置ꎬ且Ｃｅ３ ＋ 半

径大于 Ｙ３ ＋ ꎬ导致 Ｃｅ３ ＋ 所在的十二面体产生畸

变ꎬＣｅ３ ＋ 所受的晶体场增大[２０]ꎮ Ｃｅ３ ＋ 的 ４ｆ 能级

电子吸收紫外或蓝光光子的能量后跃迁到 ５ｄ 能

级ꎬ其从 ５ｄ 能级返回基态时发射光子ꎮ 当电子从

４ｆ 态被激发到 ５ｄ 态后ꎬ由于 ５ｄ 态的弛豫时间很

短ꎬ一般在纳秒级别ꎬ因此ꎬ电子很快从 ５ｄ 态跃迁

回 ４ｆ 态ꎮ 由于 ５ｄ￣４ｆ 跃迁是宇称选择定律允许的

跃迁ꎬ不受选择定律约束ꎬ所以这种跃迁强度比较

大ꎬ且 ５ｄ￣４ｆ 发射呈现为宽谱带[２１￣２６]ꎮ

２　 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜制备及性能

２. １　 ＹＡＧ∶Ｃｅ 多晶薄膜制备及性能

２. １. １　 脉冲激光沉积

脉冲激光沉积法 ( Ｐｕｌｓｅｄ￣ｌａｓｅｒ ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎꎬ
ＰＬＤ)是用高能激光束烧蚀靶材从而产生等离子

态的原子ꎬ飞溅到基底表面ꎬ迁移成核ꎬ聚集成膜ꎮ
脉冲激光沉积作为一种新兴的薄膜沉积技术ꎬ与
其他薄膜沉积技术如化学气相沉积(ＣＶＤ)或物

理气相沉积(ＰＶＤ)相比ꎬ具有许多优点ꎮ 与以复

杂前驱体为起始材料的化学气相沉积工艺不同ꎬ
ＰＬＤ 采用预压实心靶ꎬ通过激光沉积工艺制备薄

膜ꎮ 通过改变激光器的激光参数、气体成分和压

力、靶基距等ꎬ易于控制薄膜的生长速率ꎮ ＰＬＤ 方

法的主要特点是可实现复杂无机靶向薄膜的化学

计量转移ꎬ且沉积薄膜均匀[２７]ꎮ 用 ＰＬＤ 法制备

的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的原子比与目标材料的原子比非

常接近ꎬ产物具有较高的结晶度和良好的物理及

光学性能ꎮ
Ｃｈｏｅ[２８] 采用脉冲激光沉积技术制备 ＹＡＧ∶

Ｃｅ 薄膜ꎬ实验以 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 为靶材ꎬ石英玻璃为基

底ꎬ氧气压为 ０. ４６７ Ｐａ(３. ５ ｍｔｏｒｒ)ꎬＫｒＦ 准分子激

光器(２４８ ｎｍꎬ脉冲宽度 ２０ ｎｓ)为溅射源ꎬ激光频

率为 ５０ Ｈｚꎬ薄膜沉积速率为 １３ ｎｍ / ｍｉｎꎬ退火温

度为 ８００ ~ １ ２００ ℃ꎮ 实验结果表明沉积的薄膜

为非晶态薄膜ꎬ晶化需要 ９００ ℃ 以上退火处理ꎮ
图 ２ 为薄膜的光致发光光谱ꎬ光谱中薄膜在 ３４０
ｎｍ 和 ４６０ ｎｍ 处被激发ꎬ分别对应于 Ｃｅ３ ＋ 离子

从２Ｆ５ / ２→ ２Ｄ３ / ２和
２Ｆ７ / ２→２Ｄ３ / ２之间的跃迁ꎬ并且在
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５７０ ｎｍ 处出现了强而宽的发射带ꎬ５ｄ１ 与基态 ４ｆ１

( ２Ｆ７ / ２ꎬ２Ｆ５ / ２)之间的能隙非常大ꎬ因此从 ５ｄ１ 跃迁

到 ４ｆ１ 产生光子ꎮ 对薄膜进行了 ＥＤＸ 分析ꎬ得到

了与靶材几乎相同的信息ꎬ说明采用脉冲激光沉

积技术制备薄膜时对靶材的化学计量复制效果

较好ꎮ

Target

Excitation Emission

300
姿 / nm
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.
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图 ２　 用于沉积的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 靶材和不同厚度(实线 １. ２
μｍꎬ虚线从下往上分别为 １. ４ꎬ２. ８ꎬ３. １ μｍ) 的

ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的 ＰＬ 光谱[２８]

Ｆｉｇ. ２　 ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ＹＡＧ∶ Ｃｅ ｔａｒｇｅｔ ｕｓｅｄ ｆｏｒ ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ ａｎｄ
ａｎｎｅａｌｅｄ ｆｉｌｍｓ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｈｉｃｋｎｅｓｓ ( ｓｏｌｉｄ ｌｉｎｅ １. ２
μｍꎬ ｄａｓｈｅｄ ｌｉｎｅ １. ４ μｍꎬ ｄｏｔｔｅｄ ｌｉｎｅ ２. ８ μｍꎬ

ｄａｓｈｅｄ ｄｏｔ ｌｉｎｅ ３. １ μｍ) [２８]

Ｍａ 等[２９]基于脉冲激光沉积技术成功制备了

ＹＡＧ∶ Ｃｅ 透明荧光薄膜ꎮ 实验中采用含 ２％ Ｃｅ 的

ＹＡＧ∶ Ｃｅ 靶材ꎬ用 Ｎｄ∶ ＹＡＧ 激光(１ ０６４ ｎｍꎬ脉冲

宽度 ２０ ｎｓ)作为溅射源ꎬ单脉冲能量为 ２００ ｍＪꎬ频
率为 １０ Ｈｚꎬ靶基距为 ４ ~ ６ ｃｍꎬ镀膜时间 ４ ｈꎬ石
英玻璃基底加热温度为 ２５ ~ ５００ ℃ꎬ基础压力为

１. １ × １０ － ３ Ｐａꎬ得到的薄膜再在空气或氮气气氛

下 １ １００ ℃退火 １ ~ ９ ｈꎮ 该实验主要研究了衬底

温度、靶基距、退火工艺等对 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的结构

和光学性能的影响ꎮ 实验结果表明ꎬ随着衬底温

度的升高ꎬ薄膜的结晶度和发光强度均先增加后

减小ꎮ 在衬底温度为 ３５０ ℃时ꎬＹＡＧ∶ Ｃｅ３ ＋ 荧光薄

膜的结晶度最好ꎬ发光强度最高ꎮ 随着靶基距的

增加ꎬ薄膜的结晶度和发光强度逐渐降低ꎮ 随着

退火时间的延长ꎬ薄膜的结晶度和发光强度先增

大后减小ꎬ样品退火 ５ ｈ 时ꎬ结晶度最好且发光强

度最强ꎮ 在氮气中退火可以防止 Ｃｅ３ ＋ 被氧化成

Ｃｅ４ ＋ ꎬ因此较空气中退火发光强度增强ꎬ但结晶

度较空气中退火降低ꎮ 图 ３ 为激光溅射 ４ ｈ、衬底

温度 ３５０ ℃、１ １００ ℃空气气氛退火 ５ ｈ、靶基距 ４
ｃｍ 时所制备薄膜的 ＥＤＸ 图ꎮ 如表 １ 所示ꎬ薄膜

中(Ｙ ＋ Ｃｅ)∶ Ａｌ∶ Ｏ 原子比接近３∶ ５ ∶ １２ꎬ这表明薄

膜对靶材具有良好的化学计量复制效果ꎮ
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图 ３　 (Ｙ０. ９８Ｃｅ０. ０２) ３Ａｌ５Ｏ１２靶激光溅射 ４ ｈ、衬底温度 ３５０
℃、退火时间 ５ ｈ、靶基距 ４ ｃｍ 时所制备薄膜的

ＥＤＸ 图[２９] ꎮ
Ｆｉｇ. ３　 ＥＤＸ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ｔｈｅ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ ｐｒｅｐａｒｅｄ ｗｉｔｈ (Ｙ０. ９８ ￣

Ｃｅ０. ０２) ３Ａｌ５Ｏ１２ ｐｈｏｓｐｈｏｒ ｔａｒｇｅｔ ｂｙ ｌａｓｅｒ ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ ｆｏｒ
４ ｈ ａｔ ３５０ ℃ ｗｉｔｈ ４ ｃｍ ｔａｒｇｅｔ￣ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｄｉｓｔａｎｃｅ ａｎｄ

ａｎ ａｎｎｅａｌｉｎｇ ｔｉｍｅ ｏｆ ５ ｈ ｕｎｄｅｒ ａｉｒ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ[２９]

表 １　 ＥＤＸ 检测的薄膜主要元素含量[２９]

Ｔａｂ. １　 Ｃｏｎｔｅｎｔｓ ｏｆ ｍａｉｎ ｅｌｅｍｅｎｔｓ ｏｆ ｔｈｅ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ ｍｏｎｉｔｏｒｅｄ
ｆｒｏｍ ＥＤＸ[２９]

元素 原子百分比

Ｙ １４. ９６７

Ｃｅ ０. ００３

Ａｌ ２４. ３３２

Ｏ ６０. ６９８

卢兵[３０]采用脉冲激光沉积法在石英基底上

沉积得到 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜ꎬ并在 Ｎ２ 环境中不同温度

下退火ꎮ 图 ４ 为不同温度退火和未退火的 ＹＡＧ∶
Ｃｅ 薄膜的透过率曲线ꎬ从图中可以看出ꎬ未退火

的薄膜在可见光范围的透过率为 ２０％ 左右ꎮ 随

着退火温度的上升ꎬ薄膜的透过率也随之增加ꎬ当
温度升至 １ １００ ℃时ꎬ薄膜的透过率达到最大ꎬ在
４００ ~ ８００ ｎｍ 的平均透过率为 ６６％ ꎮ 这说明随着

退火温度升高ꎬ薄膜的结晶度提高ꎬ薄膜生长更加

均匀致密ꎬ对光线的散射减弱ꎬ增大了光线的透

射ꎮ 当温度升至 １ ２００ ℃时ꎬ薄膜的透过率急剧

下降ꎬ这是石英基底受热皲裂造成的ꎮ
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图 ４　 不同温度退火和未退火 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的透过率

曲线[３０]

Ｆｉｇ. ４　 Ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅ ｃｕｒｖｅ ｏｆ ＹＡＧ∶ Ｃｅ ｆｉｌｍｓ ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ａｎ￣

ｎｅａｌｅｄ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ａｎｄ ｕｎａｎｎｅａｌｅｄ ｆｉｌｍｓ[３０]

２. １. ２　 射频磁控溅射

射频磁控溅射(ＲＦ ｍａｇｎｅｔｒｏｎ ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ)就是

用高能离子轰击靶材表面ꎬ高能离子与靶材原子

产生碰撞ꎬ靶材粒子被高能离子冲击飞出靶材ꎬ在
衬底的表面沉积ꎬ从而形成薄膜ꎮ

Ｋｉｍ 等[３１]采用射频磁控溅射法ꎬ以商业 ＹＡＧ∶
Ｃｅ 荧光粉作为溅射靶材ꎬ分别在石英和蓝宝石衬

底沉积 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜ꎮ 实验研究了溅射工

艺、退火条件和衬底对薄膜结晶度和发光性能的

影响ꎮ 实验结果显示ꎬ在氧气比为 ５０％ 的条件

下ꎬ可以获得化学计量比接近理论值的多晶 ＹＡＧ∶
Ｃｅ 薄膜ꎮ 在 ｃ 面蓝宝石衬底上制备的薄膜具有优

异的结晶度ꎬ其光致发光强度高于在石英衬底上

制备的薄膜ꎮ 图 ５ 为不同氧气比下的 Ａｌ / Ｙ 原子

比ꎬ随着溅射气体中氧分压的增加ꎬＡｌ / Ｙ 原子比

减小ꎬ逐渐接近理论原子比ꎮ 由于等离子体在

５０％氧分压以上不稳定ꎬ所以氧分压不能超过

５０％ ꎮ 图 ６ 为不同氧气比下 ＹＡＧ ∶ Ｃｅ 薄膜的

ＸＲＤ 图谱ꎬ在氧分压为 ２０％、３０％、４０％和 ５０％时ꎬ
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图 ５　 不同氧气比下 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜中的 Ａｌ / Ｙ 原子比[３１]

Ｆｉｇ. ５　 Ａｔｏｍｉｃ ｒａｔｉｏ ｏｆ Ａｌ / Ｙ ａｓ ａ ｆｕｎｃｔｉｏｎ ｏｆ Ｏ２ / (Ａｒ ＋Ｏ２)[３１]
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图 ６　 不同氧分压下 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的 ＸＲＤ 图谱[３１]

Ｆｉｇ. ６ 　 ＸＲＤ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ＹＡＧ∶ Ｃｅ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ ｄｅｐｏｓｉｔｅｄ ａｓ ａ

ｆｕｎｃｔｉｏｎ ｏｆ Ｏ２ / (Ａｒ ＋ Ｏ２) [３１]

ＸＲＤ 中(４２０)主峰的半峰宽度分别为 ０. ３ꎬ０. ２６ꎬ
０. ２５ꎬ０. １８ꎮ 这表明在较高的氧分压下可以制备

出性能良好的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 多晶薄膜ꎮ 退火处理后ꎬ
ＹＡＧ∶ Ｃｅ 非晶薄膜转变为多晶薄膜ꎬ且在 ４５０ ｎｍ
光激发时ꎬ在 ５５０ ｎｍ 处出现黄色发射峰ꎮ

Ｃｈａｏ 等[３２]根据 Ｋｉｍ 的研究结果ꎬ对 ＹＡＧ∶ Ｃｅ
荧光薄膜的溅射参数进行了优化ꎮ 溅射过程中氧

气的引入显著降低了薄膜的溅射速率ꎮ 衬底的原

位加热可以加速溅射过程ꎬ但会改变 Ａｌ / Ｙ 原子

比ꎮ 较高的衬底温度和较高的氧分压会导致溅射

过程中薄膜生长速率降低ꎬ生长成本增加ꎮ Ｃｈａｏ
等在室温条件下利用射频磁控溅射制备了 ＹＡＧ∶
Ｃｅ 荧光薄膜ꎬ并研究了溅射参数和退火条件对薄

膜结构的影响ꎮ 图 ７ 为分别在空气和 Ｎ２ 中退火

所得 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜中 Ｃｅ ３ｄ 电子的 ＸＰＳ 光电子

谱ꎮ Ｃｅ ＸＰＳ 光电子谱具有 ４ 个峰ꎬ分别为 Ｃｅ４ ＋ ３ｄ５ / ２
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图 ７　 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜分别在空气和氮气气氛中退火后 Ｃｅ
３ｄ 电子的 ＸＰＳ 谱ꎬ开圆和闭圆分别为实验结果和

拟合结果[３２] ꎮ
Ｆｉｇ. ７　 ＸＰＳ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ Ｃｅ ３ｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｉｎ ＹＡＧ∶ Ｃｅ ｔｈｉｎ ｆｉｌｍｓ

ｔｈａｔ ｗｅｒｅ ａｎｎｅａｌｅｄ ｉｎ ａｉｒ ａｎｄ Ｎ２ . Ｏｐｅｎｅｄ ａｎｄ ｃｌｏｓｅｄ
ｃｉｒｃｌｅｓ ｐｌｏｔ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ａｎｄ ｆｉｔｔｅｄ ｒｅｓｕｌｔｓꎬ ｒｅｓｐｅｃ￣
ｔｉｖｅｌｙ[３２] .
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在 ８８２. ２６ ｅＶ 处ꎬＣｅ３ ＋ ３ｄ５ / ２在 ８８６. ３９ ｅＶ 处ꎬＣｅ４ ＋

３ｄ３ / ２ 在 ９０１. ０４ ｅＶ 处ꎬＣｅ３ ＋ ３ｄ３ / ２ 在 ９０５. ０５ ｅＶ
处ꎮ 在空气、 Ｎ２ 气氛退火时ꎬ薄膜中的 Ｃｅ３ ＋ /
Ｃｅ４ ＋ 原子比分别为 １. ５４ 和 １. ９２ꎮ 在 Ｎ２ 中退火

的薄膜 Ｃｅ３ ＋ 浓度高于在空气中退火的薄膜ꎮ 这

是因为在退火过程中 Ｎ２ 可以保护 Ｃｅ３ ＋ 离子免于

氧化ꎬ因此空气中退火的薄膜具有高结晶度和较

低的发光强度ꎮ
赵昀云[３３]采用磁控溅射沉积法制备 ＹＡＧ∶

Ｃｅ 薄膜ꎬ并研究了不同溅射功率对薄膜性能的影

响ꎮ 图 ８ 为不同溅射功率下所沉积薄膜在氩气气

氛 １ １００ ℃烧结 １０ ｈ 后的 ＸＲＤ 图谱ꎮ 从图中可

以看出ꎬ在低溅射功率条件下ꎬ薄膜的 ＸＲＤ 衍射

峰除了在 ２２°左右出现石英基片的衍射峰外并没

有出现别的衍射峰ꎬ说明低功率溅射所沉积的薄

膜经退火后还是非晶态ꎻ溅射功率为 ２５０ Ｗ 时出

现了 ＹＡＧ 相的衍射峰ꎬ且没有中间相出现ꎻ溅射

功率为 ３００ Ｗ 时ꎬＹＡＧ 相衍射峰更强ꎬ表明大功

率溅射有利于提高薄膜结晶度ꎮ 这是因为在大功

率溅射时ꎬ能量足够大可以使 Ｙ 和 Ａｌ 同时脱离

靶材ꎬ所沉积的薄膜有着更高的厚度且原子比更

接近 ＹＡＧ 晶体的 Ｙ / Ａｌ 比 ０. ６ꎬ在退火后可形成

ＹＡＧ 纯相ꎮ
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图 ８ 　 不 同 溅 射 功 率 所 制 备 ＹＡＧ ∶ Ｃｅ３ ＋ 荧 光 膜 的

ＸＲＤ 图[３３]

Ｆｉｇ. ８　 ＸＲＤ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ＹＡＧ∶ Ｃｅ３ ＋ ｆｉｌｍｓ ｔｈａｔ ｗｅｒｅ ｄｅｐｏｓｉｔｅｄ
ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ ｐｏｗｅｒ[３３]

Ｓｈａｏ 等[３４]利用射频磁控溅射法在石英玻璃

表面沉积了 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜ꎮ 图 ９ 为 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜

在９００ꎬ１ ０００ꎬ１ １００ ℃三种不同退火温度处理后

的光致激发和发射光谱ꎮ 图 ９ 表明ꎬ激发光谱包

括 ３４０ ｎｍ 和 ４６０ ｎｍ 两个峰ꎬ分别对应从 ４ｆ 能级

到 ５ｄ 能级的跃迁ꎮ 电子被激发到 ５ｄ 态后ꎬ弛豫

到最低 ５ｄ 能级ꎬ然后从最低 ５ｄ 能级返回 ４ｆ 能级

时发出黄光ꎬ其波长在 ５４０ ｎｍ 左右ꎮ 在图 ９ 中可

以看到ꎬ随着退火温度的升高ꎬ薄膜的激发和发射

强度增加ꎮ
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图 ９　 不同退火温度下 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 的 ＰＬＥ 和 ＰＬ 光谱[３４]

Ｆｉｇ. ９ 　 ＰＬＥ ａｎｄ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ＹＡＧ∶ Ｃｅ ｆｉｌｍｓ ａｎｎｅａｌｅｄ ａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ[３４]

２. １. ３　 溶胶凝胶法

溶胶凝胶法( Ｓｏｌ￣ｇｅｌ ｍｅｔｈｏｄ)是制备无机薄

膜材料一种重要且广泛的方法ꎮ 将反应物在液相

均匀混合ꎬ再通过水解、缩合等化学反应形成稳定

且具有一定粘度的溶胶ꎬ将溶胶旋涂在基片上ꎬ烘
干后继续匀胶至预定层数ꎬ即可得到不同厚度的

薄膜ꎮ
该方法具有以下优点:(１)将原料制备成溶

液ꎬ可达到原子级别均匀混合ꎻ(２)微量元素可在

溶液中实现均匀定量掺入ꎻ(３)设备简单ꎬ不需要

精密设备或者高真空技术ꎻ(４)制备的薄膜具有

良好的均匀性和强附着力ꎮ
Ｌｉｕ 等[３５] 以自制掺 Ｇａ３ ＋ 的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光粉

为原料ꎬ与络合剂混合搅拌陈化后得到前驱体凝

胶ꎬ采用旋转涂覆法在玻璃基板上反复涂覆直到

所需厚度ꎬ在烘箱中 ８０ ℃烘烤 ２０ ｍｉｎ 直到微固

化状态ꎬ再在 １５０ ℃下烘烤 ４０ ｍｉｎꎬ最终得到所需

含 Ｇａ３ ＋ 的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜ꎮ 对荧光粉薄膜热稳定

性和可靠性的研究表明ꎬ低掺杂量的 Ｇａ３ ＋ 可以改

善荧光粉的晶体结构ꎬ进而提高荧光粉薄膜的热

稳定性和可靠性ꎮ
高康等[３６]采用溶胶凝胶法ꎬ在石英基片上成

功制备了 ＹＡＧ ∶ Ｃｅ 薄膜ꎮ实验按照 Ｙ２. ９４ Ｃｅ０. ０６ ￣
Ａ１５Ｏ１２化学式配比称料ꎬ匀胶后置于 ３００ ℃的干

燥板上烘烤 １５ ~ ２０ ｍｉｎꎬ然后反复匀胶至预定层

数ꎬ最后在空气中 ８００ ~ １ ２００ ℃退火 ３ ｈꎮ 实验

结果显示ꎬ随着匀胶层数的增加ꎬ即荧光薄膜厚度

的增加ꎬ薄膜结晶度和发光强度不断提高ꎮ 随着



１３２８　 发　 　 光　 　 学　 　 报 第 ４１ 卷

退火温度的升高ꎬ薄膜的结晶度和发光强度也

增强ꎮ
２. ２　 ＹＡＧ∶Ｃｅ 单晶薄膜

Ｚｏｒｅｎｋｏ 等[３７￣３９] 比较了 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 单晶和单晶

薄膜的发光性能ꎮ 单晶采用改进的 Ｂｒｉｄｇｍａｎ 法制

备ꎬ用钼坩埚分别在 Ａｒ 气氛中和还原(ＣＯ ＋ Ｈ２)
气氛中ꎬ在 ５ ~ １５ Ｐａ 条件下ꎬ生长了 ２ 个高质量

的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 单晶样品ꎬ样品中 Ｃｅ３ ＋ 离子含量分别

为 ０. １５％ ~０. ２％和 ０. ０８％ ~０. １％ ꎮ 另外ꎬ采用

液相外延法ꎬ在 ９６０ ~ １ ０００ ℃ꎬ以 ＰｂＯ￣Ｂ２Ｏ３ 为助

熔剂ꎬ在 ＹＡＧ 单晶衬底上生长 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 单晶薄

膜ꎬ单晶薄膜中 Ｃｅ３ ＋ 的浓度为 ０. ０３％ ~０. ０７％ [４０]ꎮ
图 １０ 为 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 单晶和单晶薄膜的发射光谱ꎮ
从图 １０ 可以看出 ＹＡｌ和 Ｆ ＋ 反位缺陷中心形成的

发射带与 Ｃｅ３ ＋ 吸收带重叠ꎬ并在 ３４０ ｎｍ 和 ４６０
ｎｍ 处达到峰值ꎮ
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图 １０　 在带间跃迁(１ ~ ３)和激子范围(４ꎬ５)内通过 １３. ４５
ｅＶ(１ꎬ２ꎬ３)、７. ５５ ｅＶ(４)、７. ７１ ｅＶ(５)的同步辐射

在 ３００ Ｋ(１ ~ ４)和 ８ Ｋ(５)下激发 ＹＡＧ∶ Ｃｅ(Ａｒ)
(１ꎬ４ꎬ５)、ＹＡＧ∶ Ｃｅ(ＣＯ ＋ Ｈ２ ) (２)单晶和 ＹＡＧ∶ Ｃｅ

单晶薄膜(３)的发射光谱[４０] ꎮ
Ｆｉｇ. １０　 Ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ＹＡＧ∶ Ｃｅ(Ａｒ)(１ꎬ ４ꎬ ５)ꎬ ＹＡＧ∶

Ｃｅ(ＣＯ ＋ Ｈ２) ｓｉｎｇｌｅ ｃｒｙｓｔａｌ(２) ａｎｄ ＹＡＧ∶ Ｃｅ ｓｉｎ￣
ｇｌｅ ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅ ｆｉｌｍ(３) ａｔ ３００ Ｋ(１ － ４) ａｎｄ ８ Ｋ
(５) ｕｎｄｅｒ ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎ ｂｙ ｓｙｎｃｈｒｏｔｒｏｎ ｒａｄｉａｔｉｏｎ ｗｉｔｈ
ｅｎｅｒｇｉｅｓ ｏｆ １３. ４５ ｅＶ(１ꎬ ２ꎬ ３)ꎬ ７. ５５ ｅＶ(４) ａｎｄ
７. ７１ ｅＶ(５) ｉｎ ｔｈｅ ｒａｎｇｅ ｏｆ ｉｎｔｅｒｂａｎｄ ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ

(１ － ３) ａｎｄ ｅｘｃｉｔｏｎ ｒａｎｇｅ(４ꎬ ５) [４０] .

此外ꎬＺｏｒｅｎｋｏ 等[４１] 还比较了 ＢａＯ 基和 ＰｂＯ
基助熔剂对 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 单晶薄膜生长及发光性能的

影响ꎮ 通过液相外延法分别以 ＰｂＯ￣Ｂ２Ｏ３和 ＢａＯ￣
Ｂ２Ｏ３￣ＢａＦ２ 为助熔剂在ＹＡＧ 单晶衬底上生长１３ ~５５
μｍ 厚的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 单晶薄膜ꎮ 实验结果显示ꎬ使用

ＰｂＯ 基助熔剂时单晶薄膜生长速率为 ０. ４８~ １. ３３

μｍ / ｍｉｎꎬ而采用 ＢａＯ 基助熔剂时单晶薄膜生长

速率为 ０. ０４５ ~ ０. ０７５ μｍ / ｍｉｎꎮ 并且以 ＰｂＯ 基助

熔剂生长的单晶薄膜ꎬ其光电子产额高于以 ＢａＯ
基助熔剂生长的单晶薄膜的光电子产额ꎮ
２. ３　 ＹＡＧ∶Ｃｅ 复合薄膜

２. ３. １　 ＴｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 复合薄膜

Ｒｅｖａｕｘ 等[４２] 制备了 ＴｉＯ２ ￣ＹＡＧ ∶ Ｃｅ 复合薄

膜ꎮ 第一步采用糖热法ꎬ合成了 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 纳米颗

粒胶体悬浮液ꎮ 第二步在 ＴｉＯ２ 溶胶中加入 ＹＡＧ∶
Ｃｅ 纳米颗粒的乙醇溶液ꎬ蒸发掉乙醇ꎬ将所得溶

胶旋涂在硅基片上ꎮ 原有的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 纳米颗粒在

乙醇中分散良好ꎬ因此保持了颗粒的良好分散性ꎮ
最后一步是薄膜表面图案化ꎬ以控制从转换层中

提取光并补偿散射的缺失ꎮ 图 １１ 为掺杂 ＹＡＧ∶
Ｃｅ 纳米粒子的 ＴｉＯ２ 薄膜的 ＳＥＭ 图像ꎬ从图中可

以看出ꎬＹＡＧ∶ Ｃｅ 颗粒很好地分散在薄膜中ꎬ这表

明颗粒并没有在 ＴｉＯ２ 溶胶中聚集ꎬ并且即使在薄

膜沉积和溶剂蒸发期间它们仍保持良好的分散状

态ꎮ ＴｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 复合薄膜相比于 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 多晶

薄膜ꎬ其优点在于能够减小光散射ꎬ提高发光效

率ꎮ 因为多晶薄膜中晶界和裂纹会导致光散射ꎬ
而 ＴｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 复合薄膜中 ＴｉＯ２基体和 ＹＡＧ 颗

粒之间折射率的相对匹配ꎬ使复合薄膜的透过率

提高ꎬ减少了光散射从而提高了发光效率ꎮ
（a） （b）

1 滋m 1 滋m

图 １１　 掺杂 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 纳米粒子的 ＴｉＯ２ 薄膜的 ＳＥＭ 图ꎮ
(ａ) 低浓度:ｎＹＡＧ / ｎＴｉ ＝ ０. ４％ ꎬＶＹＡＧ / ＶＴｉＯ２ ＝ ２％ ꎻ

(ｂ)高浓度:ｎＹＡＧ / ｎＴｉ ＝１５％ꎬＶＹＡＧ / ＶＴｉＯ２ ＝６８％ [４２]ꎮ
Ｆｉｇ. １１　 ＳＥＭ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ＴｉＯ２ ｆｉｌｍｓ ｃｈａｒｇｅｄ ｗｉｔｈ ＹＡＧ∶ Ｃｅ

ｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ. (ａ)Ｄｉｌｕｔｅｄ: ｎＹＡＧ / ｎＴｉ ＝ ０. ４％ꎬ ＶＹＡＧ /
ＶＴｉＯ２ ＝ ２％. ( ｂ) Ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｅｄ: ｎＹＡＧ / ｎＴｉ ＝ １５％ꎬ

ＶＹＡＧ / ＶＴｉＯ２ ＝ ６８％ [４２] .

２. ３. ２　 ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 复合薄膜

Ｘｕ 等[４３]采用旋涂法制备 ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 复合

薄膜ꎬ研究了基板材料和薄膜厚度对复合薄膜的

性能影响ꎮ 以 １ ２００ ｒ / ｍｉｎ 的速度旋涂 ３０ ｓ 将

ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 溶胶涂覆在蓝宝石、石英玻璃和钠

钙硅酸盐玻璃基板上ꎮ 涂覆后ꎬ将样品置于真空

烘箱中并在 ６５ ℃下干燥 １２ ｈꎬ随后在马弗炉中
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５００ ℃下烧结 ２ ｈꎮ 图 １２ 为 ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的

横截面扫描电镜图和相对应位置的 ＥＤＸ 光谱ꎮ
ＥＤＸ 分析表明ꎬ图 １２(ａ)中 ＥＤＸ￣１ 部位出现 Ｙ、Ａｌ
和Ｏ 信号ꎬ表明该区域是 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 粒子ꎮ ＥＤＸ￣２ 部
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图 １２　 (ａ)ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的横截面扫描电镜图ꎬ插图

为 ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜照片ꎻ(ｂ)与(ａ)相对应位置

的 ＥＤＸ 光谱[４３] ꎮ
Ｆｉｇ. １２　 ( ａ) Ｃｒｏｓｓ￣ｓｅｃｔｉｏｎａｌ ＳＥＭ ｉｍａｇｅ ｏｆ ｔｈｅ ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶

Ｃｅꎬ ｉｎｓｅｔ ｉｓ ｔｈｅ ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈ ｏｆ ｔｈｅ ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ ∶ Ｃｅ
ｆｉｌｍ. (ｂ)ＥＤＸ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ｔｈｅ ｐｏｓｉｔｉｏｎｓ ｍａｒｋｅｄ ｃｏｒ￣
ｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ｔｏ (ａ) [４３] .

50000

0 20
Power density / （W·mm-2）

Ar
b.

un
its

60000

40000

30000

20000

10000

0
15105

50 滋m
75 滋m
100 滋m

图 １３　 不同厚度复合薄膜的发光饱和现象与功率密度的

函数关系曲线[４３]

Ｆｉｇ. １３　 Ｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ ｓａｔｕｒａｔｉｏｎ ｅｖａｌｕａｔｉｏｎ ａｓ ａ ｆｕｎｃｔｉｏｎ ｏｆ

ｐｏｗｅｒ ｄｅｎｓｉｔｉｅｓ ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ｔｏ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｈｉｃｋｎｅｓ￣

ｓｅｓ ｏｆ ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ ｔｈｉｃｋ ｆｉｌｍ[４３]

位出现 Ｓｉ 和 Ｏ 信号ꎬ表明该部位是 ＳｉＯ２ꎮ 图 １３
为不同厚度复合薄膜的发光饱和现象与功率密度

的关系ꎬ从图中可以看出膜厚较大的复合薄膜在

较低辐射功率下有着更高的发射强度ꎬ但在较高

辐射功率密度下ꎬ厚的复合薄膜出现了明显的发

光饱和现象ꎬ说明薄膜厚度对复合薄膜的发光饱

和有显著影响ꎮ 从该实验的结果中发现合成的

ＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ 复合薄膜较 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 粉体在热稳定

性和耐久性方面都有显著的改善ꎬＳｉＯ２ ￣ＹＡＧ∶ Ｃｅ
复合薄膜作为黄光转换材料在大功率固态激光照

明方面有巨大的应用潜力ꎮ

３　 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的应用

３. １　 蓝光 ＬＥＤ 芯片 ＋ ＹＡＧ∶Ｃｅ 薄膜组合

目前商用白光 ＬＥＤ 是将 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光粉与

蓝光 ＬＥＤ 芯片组合ꎬ其封装是将荧光粉与环氧树

脂混合然后涂覆到 ＬＥＤ 芯片表面ꎮ 这种组合中ꎬ
近 ６０％ 的蓝光被荧光粉颗粒反射回 ＬＥＤ 芯

片[４４]ꎬ并且环氧树脂长时间工作后容易变黄老

化ꎬ这些都会导致发光效率降低ꎬ色度改变ꎮ 学者

们积极研究蓝光 ＬＥＤ 芯片 ＋ ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜组

合ꎬ以期克服上述缺点ꎮ 蓝光 ＬＥＤ 芯片 ＋ ＹＡＧ∶ Ｃｅ
荧光薄膜组合的优点如下:

(１)封装效率更高ꎬ因为相比 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光

粉ꎬ荧光薄膜对透射的蓝光和发射的黄光的散射

和反射损失更少[４５]ꎮ
(２)ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜晶粒分布更加规则ꎬ出

光均匀ꎮ
(３)ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜的耐热性好ꎬ导热散热

快ꎬ发光性能稳定ꎬ使用寿命长ꎬ可靠性高ꎮ
３. ２　 激光驱动白光照明

最先进的 ＬＥＤ 的效率可以超过 ８０％ [４６￣４８]ꎮ
然而ꎬ这种高功率转换效率只能在非常低的电流

密度下才能实现ꎮ 电流密度高会导致“效率下

降”(Ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｄｒｏｏｐ)ꎬ例如ꎬ当输入功率密度为

２０ ｋＷ / ｃｍ２ 时ꎬ蓝光 ＬＥＤ 的功率转换效率降到仅

仅 １０％ [４９￣５２]ꎮ 这个问题使得 ＬＥＤ 芯片不适用于

超高功率或高亮度固态照明ꎮ 学者们将目光转向

了激光二极管( Ｌａｓｅｒ￣ｄｉｏｄｅｓꎬＬＤ)ꎮ 相比 ＬＥＤ 芯

片ꎬ激光二极管具有以下优点:
(１)更高的阈值ꎬ其效率随着电流密度的增

加呈线性增加ꎮ
(２)功率高且发射面积小ꎮ 为实现高功率ꎬ
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ＷＬＥＤ 需要多个低功耗 ＬＥＤ 组合ꎬ而多 ＬＥＤ 结构

制备复杂ꎬ并且大的架构无法满足设备日趋薄、小
的需求ꎮ

(３)无“效率下降”问题ꎮ
蓝光 ＬＤ 高效且稳定ꎬ可以替代蓝光 ＬＥＤ 芯

片[５３￣５４]ꎮ 但激光工作时会产生强光照射和热量

的大量积累ꎬ而传统的荧光粉与环氧树脂组合不

能承受这种辐照ꎬ其不适合与激光组合ꎮ 为了发

挥激光的优势ꎬ高导热高散热光转换材料是大功

率激光照明所迫切需要的ꎮ
Ｘｕ 等[５５]采用溶胶凝胶工艺ꎬ以石英玻璃为

基底制备 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜ꎮ 图 １４(ａ)为在 １. ２ Ｗ
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图 １４　 (ａ)由 １. ２ Ｗ 蓝色激光驱动的不同膜厚 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的电致发光(ＥＬ)光谱ꎻ(ｂ) ~ (ｃ)相应的照明效果和 ＣＩＥ 色

坐标[５５] ꎮ
Ｆｉｇ. １４　 (ａ)Ｅｌｅｃｔｒｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｔ(ＥＬ) ｓｐｅｃｔｒａ ｆｏｒ ＹＡＧ∶ Ｃｅ ｔｈｉｃｋ ｆｉｌｍｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓꎬ ｄｒｉｖｅｎ ｂｙ ａ １. ２ Ｗ ｂｌｕｅ ｌａｓｅｒ.

(ｂ) － (ｃ)Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ｌｉｇｈｔｉｎｇ ｅｆｆｅｃｔｓ ａｎｄ ＣＩＥ ｃｏｌｏｒ ｃｏｏｒｄｉｎａｔｅ[５５] .

蓝光激光驱动下ꎬ不同膜厚 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光膜的

电致发光光谱ꎬ４７０ ~ ７２０ ｎｍ 的宽带黄光发射

与 ＹＡＧ∶ Ｃｅ ５ｄ→４ｆ 发射相对应ꎮ 随着薄膜厚

度增 加ꎬ 黄 光 发 射 强 度 增 大ꎬ 色 温 从 高 温

(６ ５２５ Ｋ)转移到低温(４ ２１３ Ｋ) (见图 １４(ｃ))ꎮ
从图 １４ ( ｂ)中可以更直观地看出 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧

光膜在激光驱动下发出耀眼的白光ꎬ并随着膜

厚的增加色温逐渐变“暖” ꎮ 该研究表明激光

驱动 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜用于高功率白光照明

是可行的ꎮ
Ｗｅｉ 等[５６]为了解决高功率蓝光激光驱动白

光照明中饱和度的问题ꎬ在蓝宝石衬底上涂覆

制备了 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光玻璃薄膜ꎬ研究了不同功

率蓝色激光照射下不同膜厚 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光玻璃

薄膜的发光特性ꎮ 图 １５( ａ)表明当蓝色激光功

率增大时ꎬ所有样品的色坐标均接近黑体曲线ꎬ
说明只需改变输入激光功率即可得到白色激

光ꎮ 从图 １５(ｂ) ~ ( ｅ)可以观察到样品在蓝色

激光的激发下得到了明亮的白光ꎬ这说明基于

ＹＡＧ∶ Ｃｅ 的玻璃薄膜可以实现高功率蓝色激光

驱动白光照明ꎮ
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图１５　 (ａ)在不同功率激光照射下不同 ｎ(ｐｈｏｓｐｈｏｒ) / ｎ(ｇｌａｓｓ)
比值的 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的色坐标ꎬ插图是重叠的放大

区域ꎻ(ｂ) ~ (ｅ)在 １. ３２ Ｗ 激光激发下薄膜的发光

效果图[５６] ꎮ
Ｆｉｇ. １５　 (ａ)ＣＩＥ ｃｏｌｏｒ ｃｏｏｒｄｉｎａｔｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｆｉｌｍｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｐｈｏｓｐｈｏｒ￣ｇｌａｓｓ ｒａｔｉｏｓ ｆｉｘｅｄ １∶ １ － ８０ μｍꎬ ２∶ １ － ５０
μｍꎬ ３∶ １ － ４０ μｍ ａｎｄ ４ ∶ １ － ３２ μｍ ｖａｒｙｉｎｇ ｌａｓｅｒ
ｐｏｗｅｒ. Ｔｈｅ ｉｎｓｅｔｓ ａｒｅ ｔｈｅ ｍａｇｎｉｆｉｅｄ ａｒｅａ ｏｆ ｏｖｅｒｌａｐ.
(ｂ) － ( ｅ) Ｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｔ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ｆｉｌｍｓ ｕｎｄｅｒ

１. ３２ Ｗ ｌａｓｅｒ ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎ[５６] .
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４　 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜研究中存在的问题

尽管 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的研究已经取得了重大进

展ꎬ但仍存在一些问题ꎮ ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜需要高温煅

烧来提高结晶度ꎬ提高发光强度ꎬ但是薄膜在高温煅

烧时会收缩产生应力ꎬ使薄膜表面开裂ꎬ膜层不致密

也会导致界面散射、出光不均匀等问题[５５]ꎮ
ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜的发光强度与 Ｃｅ３ ＋ 的含量

有关ꎬ如何保证 Ｃｅ３ ＋ 在高温煅烧过程中不被氧

化ꎬ并同时形成石榴石结构是关键ꎮ Ｘｕ 等[５５] 使

用 Ｈ２ / Ｎ２ 混合气氛(１０％ Ｈ２)对 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜进

行高温煅烧处理ꎬ煅烧温度 ９７５ ℃ꎮ Ｗａｎｇ 等[５７]

对比了在空气气氛和氢气气氛中煅烧的薄膜性

能ꎬ氢气气氛煅烧的薄膜的结晶度低于空气气氛

煅烧的薄膜ꎬ但氢气气氛煅烧的薄膜 Ｃｅ３ ＋ 含量较

高ꎬ因此显示出了更高的发光强度ꎮ Ｗａｎｇ 认为ꎬ
在结晶度和 Ｃｅ３ ＋ 的含量这两种影响因素中ꎬＣｅ３ ＋

含量占主导地位ꎮ 还原性气氛可以保证 Ｃｅ３ ＋ 不

被氧化ꎬ但是还原性气氛处理会产生氧空位ꎬ形成

陷阱ꎬ捕获自由电子ꎬ形成色心ꎬ色心会降低发光

离子的有效吸收ꎬ增强非辐射过程从而减弱发

光[５８]ꎮ 并且目前没有关于 Ｃｅ３ ＋ 转化为 Ｃｅ４ ＋ 问题

的系统研究ꎬ氧化温度、结构变化等问题尚不明

确ꎬ在未来需要深入研究ꎮ
ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜的厚度越厚ꎬ发光强度增大但

蓝光透过会减少ꎻ薄膜的厚度越薄ꎬ则发光强度降

低同时蓝光透过增多ꎬ产生的光则偏蓝ꎮ 所以在

保证薄膜厚度提高发光强度的前提下ꎬ提高薄膜

透过率是进一步优化薄膜发光性能的关键ꎮ 提高

薄膜透过率主要的方向有:(１)控制缺陷[５８]ꎬ因
为缺陷会导致光散射ꎬ从而降低透过率ꎻ(２)调节

ＹＡＧ∶ Ｃｅ 薄膜与基片之间的折射率ꎬ使其达到最

佳匹配ꎬ降低光散射[５９]ꎮ

５　 结　 　 论

近年来ꎬＹＡＧ∶ Ｃｅ 多晶薄膜、单晶薄膜以及复合

薄膜的制备技术及其性能研究取得了重要进展ꎮ 尤

其是已有研究证实了 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜导热散热

好、发光效率高、热稳定性好、出光均匀等性能优点ꎬ
这对接下来开发高功率高亮度白光固态照明ꎬ尤其

是激光驱动白光照明ꎬ具有重要意义ꎮ
然而ꎬ已有研究也揭示了一些问题ꎮ 一是薄

膜开裂问题ꎮ 薄膜均需高温煅烧提高结晶度和发

光性能ꎬ而高温煅烧会导致膜层收缩ꎬ收缩不一致

会导致膜层开裂ꎬ裂纹会造成光性能下降等一系

列问题ꎮ 二是 Ｃｅ３ ＋ 氧化问题ꎮ 薄膜要生成石榴

石结构ꎬ需要在含氧气氛高温煅烧ꎬ但高温含氧气

氛会使 Ｃｅ３ ＋ 转变为 Ｃｅ４ ＋ ꎬ从而导致发光性能下

降ꎮ 三是薄膜厚度与蓝光匹配问题ꎮ 薄膜厚度及

质量影响光的透过ꎬ太厚的薄膜阻止蓝光透过ꎬ无
法形成白光ꎻ太薄的薄膜蓝光透过太多ꎬ使最终发

出的光偏蓝ꎮ
未来的研究不仅要继续探索高效制备高质量

ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜的工艺ꎬ更要重点解决上述三

方面问题ꎬ最终制备出高质量 ＹＡＧ∶ Ｃｅ 荧光薄膜ꎬ
实现高功率高亮度白光固态照明ꎮ
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