
第 42 卷　 第 5 期

2021 年 5 月

发 　 光 　 学 　 报
CHINESE JOURNAL OF LUMINESCENCE

Vol. 42 No. 5

May, 2021

文章编号: 1000-7032(2021)05-0580-25

　 　 收稿日期: 2020-12-27; 修订日期: 2021-01-21
　 　 基金项目: 国家重点研发计划(2017YFB0310500); 中国科学院前沿基础研究重点项目(QYZDB-SSW-JSC022)资助

Supported by National Key R&D Program of China(2017YFB0310500); Key Research Project of The Frontier Science of The
Chinese Academy of Sciences(QYZDB-SSW-JSC022)

固态照明 /显示用荧光陶瓷研究进展
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摘要: 固态照明作为第四代照明光源因其高效、环保的优势在近 30 年来得到了飞速发展,广泛应用于各种

场景(例如汽车大灯、投影显示、工业生产和远距离照明)。 而大功率、高亮度的白色发光二极管(W-LED)及
激光照明技术对颜色转换材料的服役稳定性提出了新的要求,荧光陶瓷以其能承受高功率激发密度的独特

优势应运而生。 本文综合评述了固态照明 /显示用荧光陶瓷的最新研究进展,阐明了光源的评估标准,总结

了白光及几种单色发光荧光陶瓷在大功率照明和投影显示领域的发展和应用。 并阐述了荧光陶瓷中光提取

效率、显色指数(CRI)和相关色温(CCT)的提升策略,讨论了激光照明中的发光饱和与发光均匀性问题。 最

后对荧光陶瓷在固态照明 /显示应用中的前景和挑战进行了展望。
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Abstract: As the fourth-generation lighting source, solid-state lighting has developed rapidly in the
past 30 years due to its advantages of high efficiency and environmental protection. It is widely used
in various scenes such as automobile headlights, projection displays, industrial production, and
long-distance lighting. High-power, high-brightness white light-emitting diodes(W-LED) and laser
lighting technology put forward new requirements for the service stability of color conversion materi-
als. Phosphor ceramics have emerged with their unique advantages of withstanding high power exci-
tation density. This article comprehensively reviews the latest research progress of phosphor ceramics
for solid-state lighting / display, clarifies the evaluation criteria of light sources, summarizes the de-
velopment and application of white light and several monochromatic fluorescent ceramics in high-
power lighting and projection displays. The improvement strategies of light extraction efficiency, col-
or rendering index (CRI) and correlated color temperature ( CCT) in phosphor ceramics are de-
scribed. And the problems of luminous saturation and light uniformity in laser illumination are dis-
cussed. Finally, the prospects and challenges of fluorescent ceramics in solid-state lighting / display
applications are envisioned.
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1　 引　 　 言

照明技术的进步始终伴随着人类社会的发

展[1]。 从最原始的取火照明,到爱迪生发明白炽

灯,再到上世纪开始的第三代光源荧光灯[2],人
类的照明技术不断进步。 由于传统的照明方式往

往存在着高污染、高能耗、低效率、短寿命及不环

保等种种弊端,固态照明(SSL)技术以其环境友

好、节约能源的特性正在现代工业世界中逐渐普

及[3-5]。 本世纪初,随着蓝光发光二极管( Light-
emitting-diode,LED)技术的逐渐成熟,人们利用

氮化镓(GaN)基蓝光 LED 作为基础光源,结合黄

色荧光粉制成了荧光转换型白光 LED,随后该方

案得到了快速发展。 但受限于 LED 存在的 “效
率下降”以及光学扩展量(Etendue)大的问题,自
1999 年蓝光半导体激光器(Laser diodes,LD)诞

生以来,基于 LD 的激光白光光源作为一种新型

的固态照明器件,其以可视光距离远、颜色稳定性

好[6]、高亮度、小尺寸、光学扩展量小的优势[7-10],
逐渐取代 LED 成为未来工业照明和道路照明的

发展方向。
随着新一代光源照明技术的快速发展,汞灯

等传统光源在背光显示和投影行业的应用也受到

了强烈的冲击。 近年来,红绿蓝三基色激光开始

被用作投影显示光源,与传统的灯泡光源相比,亮
度有很大提升。 同时激光显示技术还具备高分辨

率等优良特征,可实现完美的色彩还原[11-13]。 但

由于激光是相干光源,使用红绿蓝三色激光作为

光源的投影显示系统的显示画面会存在严重的散

斑问题[14-15]。 此外,三基色激光中绿激光技术不

成熟,存在成本较高、效率较低等问题,这些都限

制了三基色激光作为光源在投影显示领域的应

用。 为解决三基色激光作为投影显示光源的缺

点,深圳光峰科技股份有限公司首先提出荧光激

光光源的概念,该光源使用激光作为激发源激发

荧光材料,将激光的高亮度和较小的光学扩展量

与荧光的高光效和无散斑的优点相结合,是一种

颠覆性的新品类光源,极大地推动了投影显示技

术的发展[16]。 以目前红绿激光器发展的趋势来

看,未来 10 年内蓝光激光器作为激发光源应用于

激光激发显示技术,仍然是行业发展的主流方

向[17-18]。 由荧光转换近紫外光或蓝光 LD,可以产

生高亮度、低成本、无斑点噪声的白光[19-28],广泛

应用于各商业显示领域,如激光电视、电影放映机

和高端家庭影院等。 因此,开发和研究应用于激

光激发荧光体显示(LPD)技术的荧光转换材料具

有广泛的应用前景。
目前市面上常见的荧光粉封装材料为硅胶或

环氧树脂,导热性差(0. 1 ~ 0. 4 W·m - 1·K - 1),
耐热性差(低于 150 ℃) [29-31]。 为了解决这一问

题,人们研究了许多新型荧光转换材料,如玻

璃[32-41]、玻璃陶瓷[42-50]、玻璃荧光体(PiG) [51-72]、
单晶[73-83] 等。 其中 PiG 由于制备工艺简单、荧光

粉含量易于调节、烧结温度较低,被认为是一种很

有前途的替代材料。 PiG 荧光玻璃主要有两种制

备方法:(1)低熔点玻璃复合荧光粉[84];(2) SPS
固相烧结介孔氧化硅粉体复合荧光粉[85-86]。 对

于传统玻璃复合荧光粉制备方法,熔融玻璃的高

温会使嵌入的荧光粉变质,在熔体淬火过程中遭

受热损伤,从而导致转换效率的损失。 具有多价

金属离子的玻璃呈现出高可见光吸收和较低的发

光效率,此外,嵌入的不稳定性荧光粉会导致实际

复合物浓度不准确,这阻碍了 PiG 在 WLED 的实

际应用。 而 SPS 固相烧结介孔氧化硅粉体复合荧

光粉作为 PiG 合成的一种新的技术路线,可以保

护内部荧光粉免受化学反应和热损伤,很好地保

留了嵌入的荧光粉的原始发射特性,且浓度调节

比较便利。
但是,由于 PiG 中荧光粉含量较低,稀土发光

中心的数量有限,导致 PiG 的蓝光吸收率比较低,
且存在导热系数低、耐热性差等问题。 当激发功

率密度超过 1. 0 W / mm2,由于热猝灭效应或发光

饱和的影响,PiG 荧光转换材料的光通量逐渐减

少[87-88],不适合作为高功率密度二极管泵浦的荧

光转换材料。 而荧光陶瓷具有较高的吸收系数和

折射率,且其透明性好、硬度高、耐腐蚀、耐高温,
制作工艺简单、生产成本低,可以大批量生产;掺
杂浓度易于控制,Ce3 + 掺杂在陶瓷中能比较均匀

的分布。 并且具有以下优点:(1)荧光陶瓷颜色

转换器具有更小的光谱位移和高色彩稳定性;
(2)在高通量激光辐射下和热冲击下具有更好的

热稳定性;(3)通过调节第二相可以控制折射率,
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严格控制散射和吸收过程。 因此,具有高导热系

数、良好热猝灭性能的荧光陶瓷是最有前景的大

功率照明 /显示用荧光转换材料。

2　 照明 / 显示用荧光陶瓷

2. 1　 白光 LED / LD 的实现方法

利用 LED / LD 器件实现白光照明主要有 3 种

方法:三基色芯片组合发光型白光 LED / LD、紫外

光转换以及蓝光芯片激发黄色荧光粉。
三基色芯片组合发光型白光 LED / LD:将红

绿蓝(RGB)三基色 LED / LD 芯片组合到一起,调
节各颜色发光强度配比,混色实现白光输出。 目

前这种技术多用于屏幕背光显示,其优点是色彩

可调节,显色性极好(CRI > 95) [89],能量散耗低,
发光效率高。 缺点是结构复杂,成本高,且存在高

能激光泄漏的安全问题。
紫外光转换的方法:以紫光 LED / LD 作为基

础光源激发红、绿、蓝三种颜色的荧光材料,通过

荧光转换得到白光。 这种制备方法具有成本低、
显色性好的优点。 但由于采用的是下转换,导致

器件的整体光效较低,且有可能产生紫外污染。
蓝光芯片激发黄色荧光体:以蓝光 LED / LD

激发黄色荧光体发出黄光,与透过的蓝光混合形

成白光。 这种方式因具有成本较低、工艺简单、转
换效率高、且不会造成紫外辐射污染的优势而占

据了市场主导地位,是目前制作白光 LED / LD 的

主要方向。
2. 2　 固态照明的主要性能参数

2. 2. 1　 色坐标

1931 年,国际照明委员会(CIE)根据人眼对

照明光源各波长的感光能力,对不同光色以数学

量化的方式,通过坐标系变换在一个直角坐标系

中绘制出一幅马蹄形区域图,即 CIE 色度图,用色

坐标(x,y)描述光源的颜色。 标准白光光源的色

坐标 x 的范围在 0. 29 ~ 0. 32 之间,y 的范围在

0. 29 ~ 0. 35 之间[90]。
2. 2. 2　 相关色温

当光源发射出的光色和某一温度下的黑体辐

射的光色相一致时,对应的黑体的温度称为光源的

色温。 不同温度下的黑体辐射在色度图内对应有

一条弧线,称为黑体曲线。 实际上,绝大多数照明

光源的色度坐标并不在黑体辐射线上,因此将与某

一光源的色度坐标点相距最近的黑体的绝对温度

定义为该光源的相关色温(CCT),单位为 K。
2. 2. 3　 显色指数

光源使被照射物体呈现出其真实颜色的程度称

为该光源的显色性,显色指数(CRI)是光源显色性的

量化表示。 显色指数是一种无单位指数,用于测量

光源与具有相同色温下的参考光(白炽灯或日光)相
比时准确呈现其所有光谱频率的能力。 显色指数是

评价照明光源的重要品质标准,选用具有宽带发射

光谱的荧光材料可获得比较高的显色指数。
2. 2. 4　 流明效率

流明效率是指光源发出的光通量与辐射通量

之比,单位:流明 /瓦( lm / W)。 其中,光通量反映

了光源对人眼视觉刺激的强度,单位为流明

(lm)。 流明效率和显色指数之间通常存在一种

相互限制的关系,需要通过合适的调控以实现照

明光源的平衡。
2. 3　 荧光陶瓷

2. 3. 1　 黄光发射 YAG∶ Ce
YAG∶ Ce 荧光陶瓷作为白光 LED 的彩色转

换器已被广泛研究,而单一 YAG∶ Ce 荧光陶瓷的

光谱较窄,缺少红光成分,得到的光源往往色温较

高、显指低。 对 YAG∶ Ce 荧光陶瓷进行光谱调控、
引入红光成分已有很多研究。 2015 年,韩国成均

馆大学将 YAG∶ Ce 荧光陶瓷板与红色荧光粉层相

结合,在蓝光 LED 激发下,获得了 CRI 值为 82,
CCT 为 3 952 K 的暖白光[91]。 中国科学院上海光

学精密机械研究所制备了白光 LED 用 YAG∶ Ce /
YAG∶ Cr 复合荧光陶瓷,CCT 为 4 905 K,最大发

光效率为 76 lm / W。 通过控制 Cr3 + 含量和陶瓷厚

度,所制备的 YAG∶ 0. 1% Ce,0. 3%Cr 透明陶瓷的

CCT 为 4 329 K,与市售白光 LED 相当[92]。 中国

科学院上海硅酸盐研究所设计了一种双层复合结

构 YAG∶ Ce / (Gd,Y) AG ∶ Ce 荧光陶瓷,获得了

CCT 可调(3 100 ~ 3 600 K)的白光 LED,发光效

率达到 109. 9 lm / W[93]。 中国科学院宁波材料技

术与工程研究所采用固相反应-真空烧结法制备

了发光效率达 89. 3 lm / W、CRI 接近 80 的 YAG∶
Ce,Pr,Cr 透明陶瓷。 Cr3 + 和 Pr3 + 的掺入将 YAG∶
Ce 透明陶瓷的光谱扩展至500 ~ 750 nm 范围[94]。
中国科学院福建物质结构研究所先后通过凝胶注

法[95]和固相反应结合真空烧结法[96] 制备了 YAG∶
Ce,Mn 透明陶瓷,Mn2 + -Si4 + 对可补偿宽的橙红色

和红色光谱分量(590,745 nm 处发射峰),得到 3 723
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K 低 CCT、发光效率为 96. 54 lm / W 的暖白光发射。
中国科学院宁波材料技术与工程研究所首次采用真

空烧结法制备了 Y3MgxAl5-2 xSixO12 ∶ Ce 透明陶瓷,通
过[Mg2 + ]-(Si4 + )双取代[Al3 + ]-(Al3 + )导致 YAG
晶格常数增大,发射带红移,实现了从 533 ~598 nm
的宽范围光谱调节,结合蓝光 LED 获得了 95 lm / W
的高光效及 3 762 K 的低 CCT[97]。

德国欧司朗公司对 LED 照明用荧光陶瓷内

气孔率对发光的影响做了详细研究[98]。 通过控

制荧光陶瓷内散射和吸收系数、厚度以及通过转

换器的所有角度的光路长度,可实现发光蓝 /黄比

的调控,进而改变器件的发射颜色。 欧司朗的研

究表明,通过控制烧结条件,不同孔隙率的陶瓷可

得到不同的蓝黄发射比,如图 1(a)所示。 色坐标

和发射亮度也随孔隙率变化。 如图 1(b)所示,低
温短时烧结、孔隙率最高的样品的色坐标偏离了

LED 主波长和陶瓷转换主波长之间的转换线。
随着烧结的进行,陶瓷孔隙率降低,色坐标首先向

上移动到转换线,然后逐渐地移动到更蓝的位置。
如图 1(c)所示,高孔隙率的样品显示出低亮度,
这是由于散射多的样品中存在强的重吸收,这导

致在发光光谱的短波侧丢失光子,从而导致整体

发光效率较低和红移(较高的色角偏移 Cx 值)。
随着孔隙率降低,发光效率先增加达到峰值,然后

随着发光颜色变蓝而降低。 图 1( d)、( e)显示,
随着孔隙率增大,蓝光透射降低,黄光发射最初增

加,达到峰值,然后持续减少。 这是由于在孔隙率

最低时,蓝光吸收少导致黄光发射比较低。 随着

孔隙率增大,散射增强,更多的蓝光被吸收,黄光

发射变强。 而高孔隙率的陶瓷中存在蓝光和黄光

的高度后向散射以及内腔损失,因此发光最弱。
陶瓷内孔隙率还影响了发光的颜色均匀性。 如图

1(f)所示,高孔隙率陶瓷样品的 Cx 值几乎不随测

量角度改变,而低孔隙率的陶瓷随着观察角度增

加,颜色变黄。 视角变化时发光颜色的变化归因

于 LED 转换器中从正常角度到大角度的光路长

度差异。 高孔隙率陶瓷可通过气孔散射增加蓝光

的光路长度,可以减小这种光路长度差,从而获得

更均匀的光源。
除气孔外,在陶瓷中引入 Al2O3 第二相也有

研究。 中国科学院上海光学精密机械研究所制备

了 Al2O3 -YAG∶ Ce 半透明复合荧光陶瓷,并研究

了复合陶瓷中 Al2O3 第二相对白光 LED 发光效

率的影响[99]。 如图 2(a)所示,Al2O3 的引入降低
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图 1　 (a)不同孔隙率的 Ce 掺杂稀土石榴石陶瓷的光谱;(b)不同条件下烧结的荧光陶瓷的 CIE(1931)色坐标;(c)不同

条件下烧结的荧光陶瓷的效率与色坐标(CIE 1931 Cx 值)的函数;Ce 掺杂石榴石陶瓷转换器的蓝光透射(d)和荧

光发射峰值(e)随孔隙率的变化;( f)色角偏移(CIE 1931 Cx 值)相对于视角的函数,0°垂直于转换器-LED 组件

表面[98] 。
Fig. 1　 (a)Spectra of Ce-doped rare earth garnet ceramics with different porosities. (b)CIE(1931) color coordinates of ceramic

phosphor converters sintered at different conditions. (c)Efficiency of ceramic phosphor converters sintered under differ-
ent conditions as a function of color coordinates(CIE 1931 Cx value). The blue light transmission( d) and phosphor
emission peak values(e) of Ce-doped garnet ceramic converter as a function of the porosity content. ( f)Color angular

shift( in CIE 1931 Cx value) as a function of viewing angle, 0° being normal to the converter-LED assembly surface[98] .
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图 2　 (a)不同 Al2O3添加量制备得到的 Al2O3 -YAG∶ Ce 复合荧光陶瓷;(b) ~ (e)不同 Al2O3 -YAG∶ Ce 和 Ce / Y 量比的

Al2O3 -YAG∶ Ce 荧光陶瓷表面热腐蚀后的形貌照片;入射蓝光在纯相的 YAG∶ Ce( f)和 Al2O3 -YAG∶ Ce 复合材料

(g)中的直线传播、吸收以及被转换为黄光的过程(入射蓝光在 YAG∶ Ce 基质中发生全反射的临界角为33°) [99] 。
Fig. 2　 (a)Al2O3 -YAG∶ Ce composite ceramic phosphors prepared with different Al2O3 additions. (b) - (e)Morphology photos

of Al2O3 -YAG∶ Ce ceramic phosphor with different Al2O3 -YAG∶ Ce and Ce / Y molar ratios after thermal etching. The
process of linear propagation, absorption and conversion of incident blue light in pure phase YAG∶ Ce( f) and Al2O3 -
YAG∶ Ce composite materials( g) ( The critical angle for total reflection of incident blue light in the YAG∶ Ce matrix
is 33°) [99] .

了复合荧光陶瓷的透明度。 从图 2(b) ~ (e)可

以看出,Al2O3(2 ~ 3 μm)小颗粒弥散分布在 YAG∶
Ce(5 ~ 15 μm)基质中。 如图 2(g)所示,在 YAG∶
Ce 中引入适量 Al2O3 (10% )可优化入射蓝光在

荧光陶瓷中的传播路径,增加被发光中心吸收的

概率,提高其输出光通量和发光效率。 在 150 mA
的驱动电流下,复合荧光陶瓷封装得到的白光

LED 最佳光效达到 95 lm / W,YAG∶ Ce 透明荧光

陶瓷仅为 60 lm / W。
此外,该研究团队还制备了 MgAl2O4 -YAG∶

Ce 复合荧光陶瓷,并将其与蓝光 LED 芯片封装

实现白光 LED[100]。 MgAl2O4作为第二相,对 YAG∶
Ce 的晶粒尺寸进行了调控,优化了复合荧光陶瓷

的微观结构,当 MgAl2O4 和 YAG∶ Ce 的体积比为

0. 07 时,两者的晶粒尺寸分别为 1. 8 μm 和4. 4
μm。 在 150 mA 的驱动电流下,复合荧光陶瓷封

装获得了色温为 5 000 K、流明效率达 99 lm / W 的

白光 LED。
除了 Al2O3、MgAl2O4 外,江苏师范大学探索

了 CaF2 作为基质的可行性,通过热压法在 700 ℃
制备得到 CaF2 -YAG ∶ Ce 半透明复相荧光陶

瓷[101]。 虽然 CaF2 的热导率不及 Al2O3,但其在

制备上存在一定优势。
现有荧光陶瓷(PiCs)中过多的光散射会导致

巨大的荧光转换光损耗,降低了 PiCs 颜色转换器

的发光效率。 东华大学以介孔羟基磷灰石(HA)
纳米棒和 YAG∶ Ce 荧光粉为原料,在 850 ℃条件

下 SPS 制备了 HA-YAG∶ Ce 复合荧光陶瓷[102]。
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通过在荧光陶瓷中引入纳米波片结构以消除 HA
晶界双折射引起的光散射,获得了高透过率(在
可见光范围内的透光率大于 88% )。 且发现控制

HA 的晶粒尺寸能增加入射蓝光的瑞利-米氏散

射,如图 3(d)所示,这有助于将一部分激发光偏

转到荧光粉颗粒的背面,提高了入射光的转换效

率。 如图 3(b)所示,HA 基质与 YAG 荧光粉折射

率的良好匹配使得 HA-YAG∶ Ce 复合荧光陶瓷保

留了原始荧光粉量子产率的90% (原始荧光体和

HA-YAG∶ Ce 陶瓷的 EQE 分别为71. 7%和 66. 3%),
封装的 WLEDs 的发光效率为 170 lm / W,相关色

温低于 4 500 K,色纯度为 90% 。

90

4
Content /%

Ex
te
rn
al

qu
an
tu
m

ef
fic
ie
nc
y/
%

100

８0
７0
６0
５0
４0
３0
２0
１0

ＲａｗＹＡＧ∶Ce phosphors: EQE=71.7%

5 632 7 8 9 10 11

PiS
HA鄄YAG∶Ce

（a） （b）

（c）

Is

Ir

Br

I0

Bs

P4

P1

B0

P2

BR P3

IR

P3
BR

（d）

IR

图 3　 (a)不同质量比的 HA-YAG∶ Ce 样品的照片,从左到右分别为 3% 、5% 、8%和 10% (厚度为 1 mm),3%HA-YAG∶ Ce
样品的2D(左下)和 3D(右下)激光扫描共聚焦图像(比例尺,100 μm);(b)不同荧光粉含量的 HA-YAG∶ Ce 样品

与 PiS 样品的内量子效率;(c)荧光陶瓷复合材料中的光传播路径,Pi 代表嵌入的荧光体,Bi 代表内部的蓝光传播

路径;(d)纳米晶体基质中瑞利散射示意图[102] 。
Fig. 3　 (a)Photos of the HA-YAG∶ Ce samples with different mass ratios: from left to right are 3% , 5% , 8% and 10% , re-

spectively(thickness of 1 mm), the 2D(down left) and 3D(down right) LSCM images of the 3% HA-YAG∶ Ce sample
(scale bar, 100 μm). (b)EQEs of the HA-YAG∶ Ce samples and the PiS samples with varied contents of phosphor.
(c)Light propagation path in fluorescent ceramic composites. Pi represents the embedded phosphors, and Bi is the blue

light paths inside. (d)Schematic diagram of Rayleigh scattering in the nanocrystalline matrix[102] .

透明荧光陶瓷的制备通常需要在高温、长时

间下真空烧结,并且由于陶瓷的脆性难以后续加

工成需要的形状,因此很大程度上依赖于成型 /烧
结设备和模具。 东北大学通过在透明的蓝宝石衬

底上涂覆 LRH(层状稀土氢氧化物)纳米片,利于

蓝宝石衬底与 LRH 的界面反应,在无需真空条件

下低温共烧制备了 YAG∶ Ce 透明陶瓷膜[103]。 所

制得的透明陶瓷膜具有 97%的高透光率,且可根

据工业和民用需求灵活设计出各种形状的荧光

陶瓷。
YAG∶ Ce 陶瓷的厚度与 Ce 掺杂浓度对 WLED

性能的影响也得到广泛研究。德国弗劳恩霍夫陶

瓷研究所制备了最佳 Ce 掺杂量为 0. 5% 、厚度为

0. 8 mm 的 YAG∶ Ce 陶瓷,最高光通量为 276 lm,
效率为 76. 6 lm / W。 发现 Ce 掺杂浓度和样品厚

度增加时,透射蓝光强度降低[104]。 因此,WLED
的色坐标会随着激活剂的含量和转换器的厚度而

发生强烈的变化。 中国科学院上海硅酸盐研究所

通过改变 YAG∶ Ce 透明陶瓷的厚度,可以将与

LED 组装后的色坐标从冷白光区调整到暖白光

区,发现厚度较高的 YAG∶ Ce 透明陶瓷的表面工

作温度比商用白光 LED 更低[105]。 中国科学院上
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海硅酸盐研究所发现通过改变 Ce3 + 浓度和样品

厚度,可以将 LED 器件的色坐标调整为白光区

域。 随着 Ce3 + 掺杂浓度和样品厚度的降低,LED
器件的显色指数(CRI)也随之升高。 同时,Ce3 +

浓度对 CRI 的影响比样品厚度的影响更显

著[106]。 此外,中国科学院上海硅酸盐研究所研

究了 YAG∶ Ce 陶瓷的厚度和表面粗糙度对发光性

能的影响[107]。 发现陶瓷表面存在一定粗糙度可

有效提高原型器件的发光性能,其中用粗糙度为

322. 86 nm 的 YAG∶ Ce 透明陶瓷组装的原型器件

分别获得了93. 6 lm / W(蓝光 LED 激发)和 178. 5
lm / W(蓝光 LD 激发)的高光电转换效率。

然而,由于较高的工作电流,YAG∶ Ce 荧光体

在白光 LED 中显示出与热猝灭相关的问题。因此

由于热猝灭导致效率骤降问题,YAG∶ Ce 荧光体

在大功率 LED 中的应用比较困难。而激光二极管

的输出功率和外部量子效率(EQE)随工作电流

线性增加,保持了激光发射峰的颜色稳定性。 且

YAG∶ Ce 荧光陶瓷具有适合蓝光激发、效率高等

诸多优点。 因此,通过与蓝光 LD 结合,YAG∶ Ce

荧光陶瓷成为激光照明中的研究热点,并得到快

速的发展[108]。
韩国成均馆大学首次提出将荧光陶瓷应用于

大功率激光驱动汽车大灯照明[109],分别对纳米

级和微米级原料粉末制备的 YAG∶ Ce 陶瓷的发光

性能进行了对比研究。 如图 4(a)、(b)所示,利用

纳米粉制备的荧光陶瓷的饱和功率密度、光通量

和转换效率远高于微米粉。 比较了在 445 nm 蓝

色激光二极管下 Ce3 + 浓度对光通量的影响。 如

图 4(c)所示,Ce3 + 含量为 0. 5% 的 YAG∶ Ce 荧光

陶瓷光通量最高,饱和功率密度为 19. 1 W / mm2,
获得光通量高达 2 733 lm / mm2(1 424. 6 lm)。 而

由于热活化引起的浓度猝灭,当 Ce3 + 掺杂浓度为

1. 0%时,猝灭功率密度降低到 15. 0 W / mm2。 如

图 4 ( d)所示,当蓝光入射功率为 19. 1 W / mm2

时,由于热猝灭效应,转换效率从 218 lm / W 急剧

下降到 120 lm / W。
中国科学院宁波材料技术与工程研究所通过

使用纳米级原料,在真空环境中制备了 YAG∶ Ce
透明荧光陶瓷。在空气中进一步退火消除氧空位
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图 4　 YAG∶ Ce 荧光陶瓷在蓝色激光二极管作用下的发光性能:(a)发射特性,(b)转换效率;在蓝色激光二极管作用下,
随着 Ce3 + 离子浓度的增加,YAG∶ Ce 荧光陶瓷的发光性能:(c)发射特性,(d)转换效率[109] 。

Fig. 4　 Luminous properties of YAG∶ Ce ceramic phosphor plate under a blue laser diode at 445 nm: (a)emittance properties,
(b)conversion efficiency, respectively. Luminous properties of YAG∶ Ce ceramic phosphor plate with increasing the Ce3 +

ion concentration under a blue laser diode at 445 nm: (c)emittance properties, (d)conversion efficiency, respectively.

(a. u. : arbitrary unit) [109] .
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并控制缺陷后,发光性能得到了大幅改善,从蓝光

LD 到白光的转换效率提高到 55% ,Y2. 995Mg0. 005 -
Al4. 99Si0. 05O12 ∶ 0. 005Ce 陶瓷的发光效率达到 223
lm / W,这是目前报道的 LD 照明的最佳结果[110]。

为了应对高功率密度激光激发下的热猝灭问

题,需要进一步提高 YAG∶ Ce 陶瓷的导热率,以增强

器件的热猝灭性能。 中国科学院上海硅酸盐研究所

和日本国立材料研究所设计了复合结构的 Al2O3-
YAG∶ Ce 荧光陶瓷,其中黄色发光的YAG∶ Ce 颗粒嵌

入在具有高导热性的Al2O3 基体中[111]。 YAG 的热导

率通常为 9 ~14 W·m -1·K -1,而 Al2O3 在室温下

的热导率较高,为 32 ~35 W·m -1·K -1[112-114]。 此

外,Al2O3 和 YAG 具有相似的热膨胀系数(Al2O3:
8. 4 ×10 -6 K -1,YAG:8. 0 ×10 -6 K -1)[115-116],不会造

成机械接触或界面分离,因此 Al2O3 和 YAG 可以有

效复合,提升 YAG 陶瓷的导热性能。 采用放电等离

子烧结技术(SPS)制备的复相陶瓷的热导率高达

18. 5 W·m -1·K -1,热稳定性显著提高(200 ℃仅

降低 8% )。 如图 5(d)所示,在 445 nm 蓝光 LD

激发下,即使在 50 W / mm2 的高功率密度下,荧光

陶瓷也没有表现出发光饱和。
进一步研究发现,通过改变不同的陶瓷厚度

和不同的探测器角度,可获得不同混合比例的蓝

光和黄光,以调节白光的色温和色坐标。 如图

5(a)所示,将 Al2O3 -YAG∶ Ce 荧光陶瓷与铝制散

热器组成器件,结合一组蓝色激光进行测试。 以

厚度为 0. 1 mm 的陶瓷为例,如图 5(b)所示,当
角度从 10°增加到 90°时,黄光的含量单调增加,
产生的白光的色坐标由(0. 321 6,0. 370 4)逐渐

偏移到(0. 363 0,0. 458 8),色温相应地从 5 914
K 降到 4 812 K。 如图 5( c)所示,固定检测角度

为 10°,当厚度从 0. 6 mm 减小到 0. 1 mm 时,白光

的色坐标由(0. 312 5,0. 303 7)移动到(0. 337 8,
0. 402 7),色温从 6 760 K 降低至 5 347 K。

由于 YAG∶ Ce(n = 1. 82)与空气(n = 1)间较

大的折射率差值,蓝光 LD 激发出的转换光受内

全反射效应影响向两侧发射,导致白光均匀性和

发光质量的恶化,即所谓的“黄圈效应”。 韩国成
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图 5　 (a)反射模式下,探测角可调的光学测试系统;不同条件下陶瓷的光学特性:(b)不同检测角度(10° ~ 90°)、固定厚

度为 0. 1 mm,(c)不同厚度(0. 1 ~ 0. 6 mm)、固定检测角度 10°;(d)两种不同厚度的荧光陶瓷在 50 W·mm - 2高功

率密度下的发光饱和度评价[111] 。
Fig. 5　 (a)Optical test system with adjustable detection angle in reflection mode. Optical characteristics of the white light under

different detect angles from 10° to 90° at a constant phosphor ceramic thickness of 0. 1 mm(b), and with different thick-
ness from 0. 1 to 0. 6 mm at a fixed detect angle of 10°(c). (d)Luminescence saturation evaluation under a high power

densities of 50 W·mm - 2 for phosphor ceramics with two different thicknesses[111] .
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均馆大学研究了 Al2O3 含量对白光均匀性的影

响[117]。 发现 Al2O3 作为第二相可消除白光光斑

不均匀的问题,最佳第二相 Al2O3 含量为 60% ,
Ce 掺杂浓度为 1. 0% ,Al2O3 -YAG∶ Ce 复合陶瓷的

发光效率为770 lm / mm2,色坐标接近白光(0. 318,
0. 340)
2. 3. 2　 绿光发射荧光陶瓷

2. 3. 2. 1　 LuAG∶ Ce 荧光陶瓷

LuAG∶ Ce 荧光陶瓷具有低热猝灭、高热导率

和高量子效率( > 90% ),非常适合用作高功率密

度泵浦的照明与显示。 而具有宽色域、超高亮度

和长寿命的激光光源(LLS)在大屏幕投影和显示

器等应用中独具优势;获得 LLS 的最有效方法之

一是使用激光远程激活荧光体(LARP)技术,因
为人眼对绿光比红光和蓝光更敏感,所以提高绿

光强度是提高显示器整体亮度的最有效方法。
LuAG∶ Ce 荧光陶瓷是作为蓝光 LD 泵浦绿色荧光

体的很有前景的候选材料。
韩国成均馆大学制备了大功率白光 LED 用

LuAG∶ Ce 荧光陶瓷。 研究发现添加 5% 的 MgO
作烧结助剂烧结的荧光陶瓷的热稳定性较好,
CCT 随厚度的增加而减小[118]。 随后又在 LuAG∶
Ce 荧光陶瓷中添加不同量的 AlN 和 Al2O3 作为

烧结助剂。 加入 AlN 后,随着 AlN 用量的增加,
材料的光学和热性能逐渐恶化。 然而,加入

Al2O3 的 LuAG∶ Ce 荧光陶瓷提高了热稳定性,
但其光学性能受到了负面影响[119] 。 韩国国民

大学和江苏师范大学合作制备了白光 LED 用

LuAG∶ Ce 绿光发射透明荧光陶瓷。通过在 LuAG∶
Ce3 + 荧光陶瓷的上方覆盖一层二维的 SiNx 光子

晶体,将(Sr,Ca)AlSiN3 ∶ Eu2 + 红色荧光粉薄膜置

于 LuAG∶ Ce3 + 荧光陶瓷的正下方,并结合蓝光

LED 封装。 增强了荧光陶瓷的 CRI 和特殊 CRI
(R9);增加了红光发射成分,降低了相关色温。
在 350 mA 的输入电流下,封装得到白光 LED 的

显色指数高达 94,相关色温为 4 450 K,流明效

率为 71. 1 lm / W[120] 。 长春理工大学采用固相

烧结法制备了透明 LuAG∶ Ce 陶瓷,对不同温度

烧结和空气退火后的 LuAG∶ Ce 陶瓷的直线光学

透过率和吸收光谱进行了比较研究。与 InGaN-
GaN LED 芯片结合获得最大 CRI 值为 55. 8,LE
高达 223. 4 lm / W[121] 。

此外,LuAG∶ Ce 陶瓷作为激光泵浦黄绿光发

射荧光材料在激光显示技术(LDT)的应用得到了

广泛研究。 南京邮电大学采用固相烧结法制备了

一种具有高发光效率和热稳定性的 glass-in-LuAG
(GIP)陶瓷[122]。 采用经过特别设计的硼硅酸盐

玻璃作为粘结剂的 GIP 陶瓷具有较高的导热系数

(2. 8 W·m - 1·K - 1,80 ℃)、热稳定性(Tg = 711
℃)和可靠性(300 ℃下 100 h 后,光通量仅下降

0. 5% )。 采用 455 nm 蓝光二极管(4. 5 W / mm2)
泵浦 GIP 陶瓷,发光效率为 205 lm / W。 在 17. 1
W / mm2 功率密度激励下,GIP 陶瓷未达到发光饱

和。 中国科学院上海硅酸盐研究所通过激光泵浦

LuAG∶ Ce 陶瓷获得了低展宽(6. 1 mm2)的黄绿色

固态光源,其光转换效率高达 101. 3 lm / W[123],适
用于激光投影和内窥镜检查。 在蓝光 LD 泵浦功

率为 15. 2 W、激光工作电流为 4. 0 A 下没有出现

发光饱和。
河南理工大学研究了 LuAG∶ Ce 半透明陶瓷

作为大功率激光驱动照明的绿光发射转换

器[124]。 通过 SPS 烧结,使用 LiF 为烧结助剂,将
LuAG∶ Ce 粉体制备成结构致密的荧光陶瓷。其热

导率为 6. 3 W·m - 1·K - 1,可用作高流明密度激

光照明光转换材料;在 445 nm 蓝光激发下,外量

子效率为 77% ,发射主波长在 523 nm 处;当工作

温度为 220 ℃时,发光强度仅下降了 4. 1% ;连续

运行 1 000 h 后,发光强度仅下降了 1. 9% 。 在高

功率密度的蓝光 LD 激发下,光通量高达 472. 0
lm,且未达到饱和,电光转换效率稳定在 54. 3% ~
56. 6% ,证实了其是一种具有低热猝灭和高热稳

定性的光转换材料。
中国科学院上海硅酸盐研究所研究了气孔率

对 LuAG ∶ Ce 陶瓷发光性能的影响[125]。 如图

6(a)所示,通过改变烧结温度控制陶瓷的孔隙

率,导致不同程度的散射,可以有效地改变激发光

的传播路径并被激活离子吸收实现光转换,提高

了陶瓷的光提取效率。 如图 6(b)所示,荧光陶瓷

热稳定性测试中,在 450 K 下发光强度较室温仅

降低 10% 。 从图 6(c)可以看出,在 1 650 ℃下真

空烧结出孔隙率为 2. 88% 的样品的发光效率超

过 200 lm / W,随着入射光功率的提高始终保持稳

定。 在 LARP 系统中应用时,陶瓷荧光轮的转换

效率达到 50. 2% 。
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图 6　 (a)气孔作为散射中心对 LuAG∶ Ce 陶瓷内部光传播路径的影响;(b)不同温度下陶瓷的发光强度;(c)不同功率密

度下陶瓷的发射光谱[125] 。
Fig. 6　 (a)Effect of pores as the scattering center on the light propagation path inside LuAG∶ Ce ceramics. (b)Luminous inten-

sity of the ceramics at different temperatures. (c)Emission spectra of the ceramics at different power densities[125] .

2. 3. 2. 2　 其他绿光发射荧光陶瓷

华南理工大学报道了由溶胶-凝胶法合成的

Eu2 + 掺杂 Ba2Si3O8 荧光陶瓷,具有 300 ~ 410 nm
的宽激发波段,与紫外光 LEDs 很好地匹配[126]。
在 380 nm 紫外光激发下,Ba1. 93Eu0. 07Si3O8荧光陶

瓷呈现出以 500 nm 为中心的蓝绿色发射,半高宽

为 126 nm,色坐标(x = 0. 25,y = 0. 40)。
武汉大学以Mg0. 21Al2. 57O3. 80N0. 20 ∶ 0. 03Mn2 +

(MgAlON∶ Mn)粉末为原料,采用无压烧结结合热

等静压工艺合成了一种新型的 Mn2 + 活化绿光发

射 MgAlON 透明荧光陶瓷[127]。 陶瓷在 800 nm 处

的紫外-可见区保持较高的透光率(高达 82% ),
具有优异的热力学性能。 在 445 nm 的光激发下,
陶瓷在 513 nm 处表现出强烈的绿光发射。 与粉末

相比,MgAlON∶ Mn 荧光陶瓷表现出更高的绿色纯

度、更高的内量子效率(47%)和更低的热猝灭。
上海科技大学报道了通过火花等离子烧结(SPS)

制备尖晶石 / Ba2SiO4∶ Eu2 + /尖晶石夹层结构的半透明

荧光陶瓷材料,该材料具有良好的机械强度,在 UV 或

蓝光 LED/ LD激发下,主发射峰位于 506 nm 处,室温

下的导热系数为 3. 05 W·m - 1·K - 1[128]。
中国科学院宁波材料技术与工程研究所采用

固相反应法结合两步烧结技术制备了一系列

YAGG∶ Ce 透明陶瓷[129]。 在 Y3Al5O12 ∶ Ce 基体中

引入 Ga,实现了发射带从 565 nm 到 515 nm 的蓝

移,在蓝光 LED 激发下可获得高质量的绿光。
YAGG∶ Ce 荧光陶瓷在应用于彩色显示的高功率

绿光 LED 中可能具有很大的前景。
2. 3. 3　 蓝光:BaMgAl10O17 ∶ Eu

美国加利福利亚大学的中村修二等[130] 制备

了用于大功率激光驱动应用的热稳定的 BaMg-
Al10O17 ∶ Eu 陶瓷。首先合成了高纯 BaMgAl10 O17 ∶
Eu 粉末,再经 SPS 烧结成热稳定的陶瓷。 但制备

的陶瓷相对密度仅为 91. 5% 。 BaMgAl10 O17 ∶ Eu
陶瓷在紫外区有很强的吸收,在 445 nm 处有一个

宽的发射带。 对应的 CIE1931 坐标为 (0. 15,
0. 15)。 所制备的陶瓷经过 11s 的紫外 LD 照射

后,陶瓷表面温度仅达到 70 ℃,而有机硅结合的

BaMgAl10O17 ∶ Eu 荧光粉(PiS)表面温度超过 360
℃并碳化。 显然,BaMgAl10O17 ∶ Eu 陶瓷热性能远
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高于荧光粉。 优异的散热性能使 BaMgAl10O17 ∶ Eu
陶瓷可作为大功率激光驱动白光的蓝光发射

元件。
2. 3. 4　 红光发射荧光陶瓷

2. 3. 4. 1　 CaAlSiN3 ∶ Eu 荧光陶瓷

CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 荧光陶瓷在高显色或宽色域

的激光照明和显示方面具有潜在的重要应用。 然

而,制备完全致密化的 CaAlSiN3 ∶ Eu 陶瓷存在着

诸多难题。 2015 年,德国西门子公司[131] 尝试采

用无压烧结法在 1 800 ℃下将商用的 CaAlSiN3 ∶
Eu 红色荧光粉烧结为荧光陶瓷,得到荧光陶瓷的

极限相对密度仅为 80% 。 2016 年,德国西门子公

司[132]又尝试在 YAG ∶ Ce 陶瓷表面印刷一层

CaAlSiN3 ∶ Eu,再共烧制备出 YAG∶ Ce / CaAlSiN3 ∶
Eu 层状复合荧光陶瓷,即使在二者之间添加一层

Si3N4薄膜作为钝化层,仍然不能阻止界面化学反

应的发生。
中国科学院上海硅酸盐研究所首次成功地使

用 Si3N4和 SiO2 作为烧结添加剂合成了具有复合

微结构的半透明 CaAlSiN3 ∶ Eu 陶瓷[133]。 如图

7(d)所示,具有核-壳结构的红色发光荧光颗粒

均匀地嵌在不发光的 α-sialon 基体中。 在 450 nm
蓝光 LD 激发下,荧光粉陶瓷显示出以 655 nm 为

中心的预期强红色发射带,这是由于 Eu2 + 的 5d-
4f 电子跃迁产生的。 当受到 0. 75 W / mm2 的蓝色

激光照射时,CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 陶瓷在热稳定性(较
粉体增加 15% )和热导率(4 W·m - 1·K - 1)方面

优于相应的荧光粉。 在 450 nm 蓝光激发下,其外

部量子效率高达 60% (粉体为 87% ),发光效率

为 10. 6 lm / W。 因此,在新兴的激光照明和显示

技术中,半透明的 CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 陶瓷有望成为

潜在的红光颜色转换材料。
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图 7　 (a)CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 陶瓷发射模式下通过蓝光 LD 激发;(b)在蓝光照射下,荧光粉陶瓷发出强烈的红光;(c)蓝色激

光通量密度为 0. 75 W / mm2,红色荧光粉陶瓷的发光效率为 10. 6 lm / W;(d)CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 陶瓷复合材料微观结构

的形成过程[133] 。
Fig. 7　 (a)CaAlSiN3 ∶ Eu2 + ceramic emission mode is excited by blue LD. (b)Under blue light irradiation, the phosphor ceramic

emits a strong red light. (c)Flux density of the blue laser is 0. 75 W / mm2, and the luminous efficiency of the red phos-

phor ceramic is 10. 6 lm / W. (d)CaAlSiN3 ∶ Eu2 + ceramic composite microstructure formation process[133] .

2. 3. 4. 2　 其他红光发射荧光陶瓷

中国人民大学通过高温固相反应法制备了一种

新型的 Pr3 + 掺杂 Ba(Sn,Zr,Mg,Ta)O3(BMT∶ Pr3 + )
透明荧光陶瓷,在 650 nm 处的直线透射率为

59% [134]。 2% BMT∶ Pr3 + 陶瓷在 447 nm 蓝光的激发

下可以发射 650 nm 的红光,与广泛使用的商业 450
nm 蓝光芯片相匹配。 在温度达到 380 K 之前,其发

光强度仍超过其室温强度的 70%,说明其热稳定性

良好。 白光 LED 封装测试结果表明,荧光陶瓷的光

电转换效率是粉末荧光粉的两倍。
上海科技大学报道了在氧气氛中烧结的 Al2O3 ∶

Mn4 + ,Mg2 + 红色发光荧光陶瓷,比在空气中烧结的

陶瓷具有更高的透光率和更大的发光强度,能有效

地受到紫外线和蓝光的激发,更适合 LED 应用[135]。
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在460 nm 的激发下,0. 5‰Mn4 + 和0. 5‰Mg2 + 的陶瓷

在 678 nm 处呈现出深红色的发射峰值。 在 395 nm
紫外光的激发下,1 700 ℃烧结的 Al2O3 ∶ 0. 5‰Mn4 + ,
0. 5‰Mg2 + 荧光陶瓷的发射量子产率为 46%。

中国科学院上海硅酸盐研究所采用固相反应

法合成了 Lu3Al5 - x - yMnxMgyO12荧光陶瓷[136]。 当

Mg2 + 含量 y≥0. 04 时,陶瓷达到了 99%左右的相

对密度,使陶瓷由不透明变为半透明。 此外,随着

Mn4 + 浓度的增加,紫光区域的激发带也会展宽。
优化后的样品(x / y: 0. 003 / 0. 04)在 460 nm 蓝光

激发下,呈现出以 668 nm 为中心的强烈红色发

射,色坐标为(0. 719 8,0. 280 2),QE 值为 47. 8%。
此后又通过加入过量的 Mg2 + 作为电荷补偿,获得

了发红光的 Mn4 + 掺杂尖晶石荧光陶瓷[137]。
Mg1 + xAl2O4 ∶ Mn4 + 陶瓷主要表现为 200 ~ 500 nm
的两个激发带,随着 Mn 含量的增加,出现了一个

新的激发带并逐渐增强。 在 450 nm 蓝光激发下,
在 652 nm 处可以得到红色的发射峰。
2. 3. 5　 白光发射荧光陶瓷

ABC3O7是一种著名的发光材料结构[138-139]。
碱土、稀土、铝或镓元素可以分别占据其正方骨架

的 A、B、C 位点。 此外,黄长石家族中一些材料的

弱双折射和低熔点使其更容易获得透明陶瓷。 法

国国家科学研究中心研究了透明 SrREGa3O7(RE =
Eu,Gd,Tb,Dy,Ho,Er,Tm,Yb,Y)陶瓷,是可用于

可调固态照明应用的潜在荧光材料[140]。 结果表

明,在 SrGdGa3O7透明陶瓷中掺杂 Tb3 + 和 Eu3 + 可

以产生色坐标随 Tb3 + 和 Eu3 + 含量可调的白光。
在(273 ± 2) nm 光激发下,1. 5% Tb3 + 和 0. 5%
Eu3 + 掺杂陶瓷的 CIE 色坐标(x = 0. 32,y = 0. 29)
与理论白光点非常接近。

另一种制备白色发光荧光陶瓷的方法是在适

当的单相基质中掺杂一种稀土离子。 AlN 具有导

热系数高(300 W·m - 1·K - 1) [141]、德拜温度高

(1 150 K) [142] 和优异的抗热震性能[143] 等优点,
是一种很有前途的用于解决大功率白光 LED /
LDs 热管理问题的荧光粉基质。 然而,由于 Ce3 +

离子半径明显大于 Al3 + 离子半径,使得在 AlN 透

明陶瓷中掺杂 Ce3 + 比较困难。 美国加利福尼亚

大学利用基于电流活化压力辅助致密化 ( CA-
PAD)技术,在 105 MPa 单轴压力下,采用商业

AlN 和氮化铈金属粉末制备了 AlN ∶ Ce 荧光陶

瓷[144],最高烧结温度为 1 600 ℃或 1 700 ℃。 如

图 8(a)所示,与商用 UV-LED(365 nm)结合后,
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图 8　 (a)样品 2、3、4 的二次和反向散射检测器的 SEM 显微图;在 375 nm(b)和 465 nm(c)激发下所列样品的室温发光光谱;
375 nm 激发下样品2、3、4((d)、(e)、(f))的发射光谱;样品2、3、4((g)、(h)、(i))发射光谱的高斯反卷积;(j)375 nm 激发

下样品 PL 光谱计算的 CIE 色度图;(k)由三倍频脉冲 Nd∶ YAG 激光器耦合到355 nm 激发下的样品照片[144]。
Fig. 8　 (a)Secondary and backscatter detector SEM micrographs for samples 2, 3 and 4. Room temperature luminescence spec-

tra for the samples listed in under 375 nm excitation(b) and 465 nm excitation(c). Emission spectra for samples 2, 3
and 4((d), ( e), ( f)) under 375 nm excitation. Gaussian deconvolution of the emission spectra of samples 2, 3
4((g), (h), (i)). (j)CIE chromaticity diagram calculated from PL spectra of samples using 375 nm excitation. (k)

Photographs of the samples coupled to 355 nm excitation by a pulsed frequency tripled Nd∶ YAG laser[144] .
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相对密度大于 99%的 AlN∶ Ce 陶瓷发出的光为白

光。 样品中的掺杂剂在晶界上存在一定的偏析,
平均晶粒尺寸较小。 陶瓷的导热系数有望大于

90 W·m - 1·K - 1。 在 465 nm 和 375 nm 的光激

发下,记录了 AlN∶ Ce 样品的室温光谱;掺杂和未

掺杂的样品都具有相似的发射波段,峰值在 610
nm 左右,而掺杂 AlN∶ Ce 样品在375 nm 的激发下

有一个宽的重叠峰,范围在 400 ~ 700 nm 之间。
Ce 浓度最高的陶瓷在 590 nm 处强度最高 (图

8(b)、(c)),与其他样品相比,其发射最为平衡

(图 8(d) ~ ( f))。 为了更好地理解发射峰的性

质,所选样本的发射光谱的高斯反卷积如图 8(g) ~
(i)所示。 研究发现,在 430,490,610 nm 处的发射峰

分别归因于深能级 Al 间隙、Ce 掺杂剂的 5d 到 4f
跃迁以及由氮空位和 Al 间隙组成的缺陷复合物。

670 nm 左右的小肩峰表明另一个研究较少的

AlN 缺陷或陷阱。 评估了这些样品同时用于白光

LED 和 LD 的可能性,所选样品的色坐标落在 CIE
色度图的中间。 具有最高 Ce 浓度的陶瓷发出

CCT 为 4 776 K 的暖白光发射。 如图 8( j)、(k)
所示,当与 Nd∶ YAG 激光器结合时,这些陶瓷产

生的发射颜色与从 PL 光谱计算出的 CIE 坐标很

好地匹配。 所有的结果表明,AlN∶ Ce 是可用于白

色 LED 和 LD 的单相白光发射荧光陶瓷。
目前用于固态照明 /显示的白光及几种单色

发光荧光陶瓷已得到了广泛的探索和研究,表 1
总结了部分研究工作所达到的性能指标。 对于大

功率、高亮度的激光照明 /显示应用,荧光陶瓷还

面临诸多问题亟待解决,需要对其进行光学设计

和优化。
表 1　 LED / LD 照明用荧光陶瓷相关研究工作

Tab. 1　 Coresponding research of fluorescent ceramics for LED / LD

单位 陶瓷样品
发光效率 /

( lm·W - 1)
CCT / K CRI

韩国成均馆大学[91] YAG∶ Ce - 3 952 82

中国科学院上海光学精密机械研究所[92] YAG∶ Ce / YAG∶ Cr 76 4 905 -

中国科学院上海硅酸盐研究所[93] YAG∶ Ce / (Gd,Y)AG∶ Ce 109. 9 3 100 ~ 3 600 -

中国科学院宁波材料技术与工程研究所[94] YAG∶ Ce,Pr,Cr 89. 3 - 80

中国科学院福建物质结构研究所[95-96] YAG∶ Ce,Mn 96. 54 3 723 -

中国科学院宁波材料技术与工程研究所[97] Y3MgxAl5 - 2xSixO12 ∶ Ce 95 3 762 -

中国科学院上海光学精密机械研究所[100] MgAl2O4 -YAG∶ Ce 99 5 000 -

韩国成均馆大学[109] YAG∶ Ce 219 5 994 52. 4

中国科学院宁波材料技术与工程研究所[110] Y2. 995Mg0. 005Al4. 99Si0. 05O12 ∶ 0. 005Ce 223 - -

中国科学院上海硅酸盐研究所和日本国立材料研究所[111] Al2O3 -YAG∶ Ce - 4 812 ~ 5 914 -

韩国国民大学与江苏师范大学[120] LuAG∶ Ce 71. 1 4 450 94

长春理工大学[121] LuAG∶ Ce 223. 4 - 55. 8

南京邮电大学[122] Glass-in-LuAG(GIP) 205 - -

中国科学院上海硅酸盐研究所[125] LuAG∶ Ce 200 - -

美国加利福尼亚大学[130] BaMgAl10O17 ∶ Eu - - -

中国科学院上海硅酸盐研究所[133] CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 10. 6 - -

美国加利福尼亚大学[144] AlN∶ Ce - - -

3　 光学设计与性能提升

3. 1　 高流明密度荧光陶瓷的发光饱和探究

荧光材料的发光强度会随温度的升高逐渐降

低,引起这种发光性能劣化的因素有很多,主要有

热猝灭(Thermal quenching)和热离子化(Thermal

ionization)两种机制进行解释。 通常是由于温度

的升高引起了晶格振动的加剧,从而增强了发光

中心的晶格弛豫,最终导致无辐射跃迁的几率增

大,影响发光性能[145]。
荧光陶瓷在应用于激光照明系统时,在高通

量密度激光的激发下,激光照射的地方会产生大
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量的热量,这升高了发光材料(或彩色转换器)的
温度,最终导致热致发光饱和。 到目前为止,热饱

和一直是实现高亮度激光驱动白光的主要障碍。
因此,研究热饱和机理和热管理在激光照明中至

关重要。
国内外研究人员对热饱和的产生原因进行了

探索。 韩国成均馆大学发现不同的饱和阈值主要

是由激活剂的浓度引起[117];河南工业大学发现

饱和行为在很大程度上取决于荧光陶瓷的厚

度[124];东南挪威大学认为热猝灭是光通量降低

的一个重要因素[146];德国欧司朗公司的研究表

明随着温度的升高,量子效率降低,会产生热“逃
逸效应”,最终导致热饱和[147]。

然而,仍没有具有说服力的实验数据足以支

持对热饱和现象的解释或分析。 随后,厦门大学

进行了系统实验设计,以探究发光热饱和的影响

因素[148]。 通过研究产热、抗热和散热,采用定量

分析方法对热饱和度进行分析。
图 9(a)为不同 Ce 掺杂浓度的 YAG∶ Ce 陶瓷

在功率密度不超过其各自的饱和阈值时,荧光陶

瓷的光通量呈线性增加,达到饱和阈值后急剧下

降。 当 Ce 浓度增加,饱和阈值从 35. 86 W / mm2

降至 13. 46 W / mm2,说明低浓度的发光中心更不

易产生发光饱和。 如图 9(b)所示,随着 Ce 掺杂

量的增加,相同时间内产热增多,热积累诱导了量

子效率下降,激光辐照点的温度升高的速率明显

变快(41 s→9 s),从而降低了饱和阈值。 基质组

成对饱和阈值和最大光通量有显著影响。 如图

9(c)所示,当 Gd 含量从 0 增加到 45% (即 y = 0 ~
1. 35),饱和功率密度从 25. 98 W/ mm2 下降至 7. 04
W/ mm2,随着 Lu 含量从 0 增加到 100%,饱和功率

密度显著增加至 49 W/ mm2。 LuYAG 具有比 YAG
更大的饱和阈值,控制和调节 YAG 晶格中的化学

取代物,可以显著改善荧光陶瓷的抗热性能。
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图 9　 (a)输出光通量与入射激光功率密度的关系;(b)测得的温度随入射功率的增大而急剧升高;(c)不同基质 GdyY2. 999 - y-

Al5O12(y =0 ~1. 35)、LuzY2. 999 - zAl5O12(z =0 ~2. 999)陶瓷输出光通量与入射激光功率密度的关系[148]。
Fig. 9　 (a)Relationship between output luminous flux and incident laser power density. (b)Measured temperature rises sharply

with the increase of incident power. (c)Relationship between GdyY2. 999 - yAl5O12(y = 0 - 1. 35),LuzY2. 999 - zAl5O12( z =

0 - 2. 999) ceramics with different substrates and the incident laser power density[148] .

此外,几何尺寸(如厚度)决定样品的产热和

散热过程。 如图 10(a)所示,随着陶瓷厚度增加,
吸收增强,产热也增加。 而激光光斑温度分布曲

线随着厚度增加变宽说明散热能力也得到增强,
如图 10(b)所示。 产热和散热的竞争效应导致了

一个复杂的热饱和行为(图 10(c)),随着样品厚
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度增大(0. 49 ~ 1. 25 mm),饱和阈值先增大后减

小,再增大。 图 10(d)所示的激光光斑温度、饱和

阈值随厚度的变化说明了不同厚度下产热和散热

的主导作用,研究表明厚度为 0. 74 mm 的陶瓷饱

和阈值最高达 31. 94 W / mm2,获得了 2 347. 9 lm
的高光通量。
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图 10　 (a)不同厚度陶瓷的吸收和产热;(b)随着陶瓷厚度的增加,散热增强;(c)不同厚度陶瓷的输出光通量与入射激

光功率密度的关系;(d)不同厚度陶瓷的饱和阈值和激光光斑温度[148] 。
Fig. 10　 (a)Absorption and heat generation of different thickness ceramics. (b)With the increase of ceramic thickness, heat

dissipation is enhanced. (c)Relationship between the output luminous flux of different thickness ceramics and the inci-

dent laser power density. (d)Saturation threshold and laser spot temperature of different thickness ceramics[148] .

3. 2　 光均匀性探究

成均馆大学研究了第二相含量对光均匀性的

影响,发现陶瓷内第二相的存在能减轻 TIR 效应,
在第二相 Al2O3 含量达 60% 时,Al2O3 对出射光

的散射作用使得发光效率和光分布的均匀性有较

大提升[117]。
中村修二课题组研究了表面粗化处理后的

YAG∶ Ce / Al2O3 荧光陶瓷在激光激发后各个角度

的发射均匀性。 研究表明,反射模式下 LD 激发

的 YAG∶ Ce / Al2O3 荧光陶瓷的粗糙表面可以对蓝

光和激发出的黄光进行混色并散射,得到各方向

发射均匀、亮度相同的白光,发光均匀性明显优于

YAG∶ Ce 单晶,如图 11 所示[149]。
此外,激光驱动的白光的光束定向性和均匀

性在实际应用中是一个重要指标,如汽车激光大

灯、激光投影等。 然而,入射激光光斑内的局部发

射通常会扩展到陶瓷的整个表面,这就使得获得

高亮度、高方向性的白光变得非常困难。 厦门大

学通过引入均匀球形孔隙(≈2 μm 直径)作为

光的散射中心,制备高散射率 15% 孔隙率的荧光

陶瓷,光斑直径减小了 46% ,中心照度增加了

156% [150]。 如图 12(a) ~ (n)所示,反射模式下,
相较于 LSYAG(低孔隙率的 YAG ∶ Ce 陶瓷) 和

MSYAG(中等孔隙率的 YAG∶ Ce 陶瓷),HSYAGs
(高孔隙率的 YAG∶ Ce 陶瓷)中散射较强,中心

亮度随着孔隙率的增大而增大。 对应的发射谱

的峰值强度呈上升趋势,如图 12(o)所示。 由于

陶瓷的量子效率相近,更高的中心亮度说明光

约束能力变强。 图 12( p)、( q)表明,随着孔隙

率增大,发光光斑尺寸明显减小。 并且高散射

降低了光的侧向发射,呈现强后向发射,这意味

着成功设计了定向发射的白光。
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图 11　 蓝光 LD 激发下,发射强度随不同 cosθ 的变化。 (a)YAG∶ Ce / Al2O3 陶瓷复合材料;(b)YAG∶ Ce 单晶;(c)陶瓷复

合材料充分散射蓝光,呈现出均匀的白光;(d)粗糙处理后的单晶以与入射 LD 相同的角度反射蓝光,导致不均匀

发射[149] 。
Fig. 11　 Under blue light LD excitation, the emission intensity changes with different cosθ. ( a)YAG∶ Ce / Al2O3 ceramic com-

posite material. (b)YAG∶ Ce single crystal. (c)Ceramic composite material fully scatters blue light and presents uni-
form white light. (d)Roughened single crystal reflects blue light at the same angle as the incident LD, resulting in une-

ven emission[149] .
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图 12　 (a) ~ (g)入射蓝光 LED 和陶瓷的发光照片;(h) ~ (n)入射的蓝光 LED 光和不同孔隙率 YAG∶ Ce 陶瓷发射的相

应二维轮廓图像,从左至右分别为蓝光 LED、LSYAG、MSYAG、HSYAG1、HSYAG2、HSYAG3、HSYAG4;(o)轮廓发

射强度;(p)沿蓝光 LED 和 YAG∶ Ce 陶瓷对角线的归一化轮廓强度;(q)光束扩展率与孔隙率的关系[150] 。
Fig. 12　 (a) - (g)True luminescent images. (h) - (n)Corresponding 2D contour images of the incident blue LED light and the

emission of YAG∶ Ce ceramics with varied porosity. From left to right are blue LED, LSYAG, MSYAG, HSYAG1,
HSYAG2, HSYAG3 and HSYAG4, respectively. (o)Contour profiles. (p)Normalized contour profiles along the diago-

nal lines of blue LED and YAG∶ Ce ceramics. (q)Beam expansion ratio as a function of porosity[150] .

3. 3　 引入第二相散射中心提升光提取效率

由于荧光陶瓷与空气间较大的折射率差,造
成陶瓷中的光传播路径中存在一个临界锥角,大
于该角的光会被界面反射而无法出射。 因此,引
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入第二相散射中心能够散射那些被内全反射的激

发光,以合适的角度射出。 此外,散射中心还能增

加发光中心与入射蓝光接触的概率,进一步提升

荧光陶瓷的发光效率。 引入散射中心主要的手段

为:(1)控制真空烧结的温度在陶瓷内部留下气

孔[125];(2)在原料粉体中加入造孔剂,并结合 N2

气氛烧结[150];(3)引入第二相 Al2O3 作为散射中

心,同时进一步提高陶瓷热导率,有效促进高功率

激光照明应用中陶瓷的散热。 虽然第二相散射中

心的引入会减少发光中心的数量,但总的来说对

荧光陶瓷发光效率的提升起到了积极促进

作用[99,117,151]。
3. 4　 CCT、CRI、显示色域的提升策略

由于 YAG∶ Ce、LuAG∶ Ce 荧光陶瓷在吸收蓝

光后的发射为黄绿光,再结合蓝光合成白光,因此

相对于太阳光(Ra = 100)光谱分布较窄,缺失的

红光成分导致了高 CCT 和低 CRI。 改善该问题

的主流方式为:(1)掺杂稀土离子如 Gd3 + ,或通过

Mg2 + -Si4 + 取代 Al3 + -Al3 + ,影响 Ce3 + 存在的晶格

环境,使得晶格常数增大,从而导致 Ce3 + 的 5d 能

级结构劈裂,实现 Ce3 + 发射峰红移; (2) 掺杂

Pr3 + 、Cr3 + 、Mn2 + ,与 Ce3 + 间的能量转移产生红光

发射峰,并使光谱发生红移;(3)增加红色荧光陶

瓷以补充红光发射,CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 荧光陶瓷结合

YAG∶ Ce 可获得高显色指数的白光。
与一般照明用的荧光转换材料不同,用于激

光显示器的荧光材料要求发射光谱与滤色镜匹配

良好。 要实现大色域,荧光体应既具有超窄发射

带,又具有适当的发射最大值。

4　 前沿应用

4. 1　 激光投影显示

白光激光已广泛应用于汽车前大灯、机场照

明、军用手电筒、多媒体投影仪、激光电视等高亮

度照明及显示领域。 其中,当前的激光投影显示

采用新型的激光荧光技术,激光束的方向性使投

影光源具有更小的光学扩展量,且由于从荧光粉

层发出的光相干性较低,由荧光粉转换的白色激

光不存在典型的散斑噪声。 结合了激光的单色性

和光方向性与荧光的无散斑优点的新型光源迅速

取代了传统投影光源,在国内外商业投影机中得

到广泛应用。 国外 NEC 推出了其高端投影仪,成
本低,图像质量好,寿命长,可达 20 000 h;卡西欧

也将这一技术应用于高亮度投影仪(3 000 ~ 4 000
lm)。 国内光峰、中视中科等利用激光荧光技术

开发了高流明亮度的激光投影仪。 短焦激光显示

方面,LG、海信相继推出大屏幕激光电视。 从高

端影院大功率投影,到便携式投影仪、激光显示,
激光投影显示有着相当广阔的应用前景。
4. 2　 医疗应用

传统医疗内窥镜采用氙灯光源,存在转换效

率低、光缆末端温度高、照明不均匀及产生无影图

像的弊端。 激光激发荧光光源被用于内窥镜照

明,将蓝色激光束发射到光纤中,在光纤的末端涂

有合适的荧光粉成分,产生的白色激光能有效避

免氙灯光源的缺点。 激光可以聚焦在光纤上远距

离传输, 而不会造成严重的光损耗。 Nadeau
等[152-153]设计了一个采用光纤耦合蓝紫色 LD
(500 mW,λem = 445 nm)和一个黄色荧光体的白

光激光源,与目前的标准内窥镜光源相比,照明更

均匀,阴影更明显。
4. 3　 可见光通信

可见光通信(VLC)是使用 LED 或 LD 进行数

据通信的新兴技术。 这项技术为航空飞行、医院

和室内无线网络中的应用提供了更高的灵活性。
基于 LED 的 VLC 系统的数据速率会受到 LED 有

限的直接调制带宽的限制(通常来自数十到数百

MHz)。 相比之下,基于 LD 的 VLC 具有体积小、
带宽窄、直接调制速度高以及无效率下降的优点。
采用 LD 泵浦荧光粉或纳米晶体进行数据通讯,
具有大于 1 Gb / s 的惊人传输速率。 对于 VLC 应

用,仍然迫切需要开发具有短衰减时间、高效的荧

光体。

5　 总结与展望

白光 LD / LED 固态照明技术作为第四代光

源,处于照明应用的前沿领域。 实际应用中,对光

源的亮度、光的质量(包括均匀性、显色指数、相
关色温等)、服役稳定性等都有着较高的要求。
荧光陶瓷作为一种高效稳定的波长转换材料,允
许通过离子掺杂、微结构设计(如孔隙、第二相、
晶粒尺寸)、改变厚度和表面状态等手段实现不

同应用场景下性能的调控。 例如,白光 LED 应用

中,通过在 Ce∶ YAG 荧光陶瓷中引入 Pr3 + 、Cr3 + 、
Mn2 + 等取代离子,提升显色指数并实现从暖白到

冷白不同色温范围内可调,以满足工厂、办公室照
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明及汽车 LED 大灯等不同的色温需求。 孔隙有

助于改善光线传输路径,提高发光效率。 Al2O3

作为陶瓷第二相,增加散射提升光提取效率的同

时,提高荧光陶瓷的热导率,显著改善高功率密度

下的热饱和问题。 通过改变荧光陶瓷厚度,可调

节蓝光和激发光的比例,实现色坐标的移动。
目前已报道的基于 YAG∶ Ce、LuAG∶ Ce 的荧

光陶瓷,由于缺乏红光成分显示出较低的 CRI。
而对于一般的激光照明,要求光源在 400 ~ 800
nm 波长范围内的宽带发射,因此需要增加红光发

射的荧光陶瓷来弥补。 CaAlSiN3 ∶ Eu2 + 作为氮化

物,具有较低的扩散速率,不利于烧结成致密的陶

瓷,制备工艺复杂;且红光发射在较深的光谱范围

(R9),发射光谱较宽,影响陶瓷发光效率的提升。
因此,开发宽带发射的荧光陶瓷是实现高显指激

光照明的有效途径。 而对于激光投影显示,为实

现大的显示色域,荧光转换材料的发光光谱需要

具有一个超窄的发射带和一个合适的发射最大

值,以配合彩色滤光片。 目前已开发出了窄带发

射的红、绿荧光粉,如 β-Sialon ∶ Eu2 + 、 γ-AlON ∶
Mn2 + ,Mg2 + 绿色荧光粉,K2SiF6 ∶ Mn4 + 红色荧光粉

等,然而还没有超窄发射的荧光陶瓷的相关报道;
已有 β-Sialon∶ Eu2 + 等的 PIG 材料热导率和荧光

粉含量低,不能满足大功率密度激光的照射。 可

以认为窄带发射的红绿荧光陶瓷材料的研究在激

光投影显示领域具有很大的应用前景。
应用于激光照明的荧光陶瓷面临着高温热负

荷的巨大挑战,根据对热饱和机理的探索,产热

少、散热好且热稳定性高是新型荧光转换材料的

重要标准。 设计和制备出高量子效率、低热猝灭

性能的荧光陶瓷,实现在更高功率密度下不发生

发光饱和的稳定发光,还需要进一步的研究。
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