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(57) Abstract: The invention relates to a novel luminescent substance from the class of orthosilicates, comprising a sub-stoichio-
metric fraction of Si. SE and N are added in particular for stabilizing.

(57) Zusammenfassung: Fin neuartiger Leuchtstoff aus der Klasse der Orthosilikate enthélt einen unterstéchiometrischen Anteil
an Si. Insbesondere sind zur Stabilisierung SE und N zugesetzt.
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Titel: Leuchtstoff und Lichtquelle mit derartigem Leucht-
stoff

Technisches Gebiet

Die Erfindung geht aus von einem Leuchtstoff gemdl dem
Oberbegriff des Anspruchs 1 und einer mit derartigem
Leuchtstoff ausgestatteten Lichtquelle gemal Anspruch 8,
insbesondere einer Konversions-LED. Derartige Konversi-
ons-LEDs sind insbesondere fiir Allgemeinbeleuchtung ge-

eignet.

Stand der Technik

Aus der US-B 7 489 073 ist eine Konversions-LED bekannt,
die als Leuchtstoff ein modifiziertes reguldres Orthosi-

likat verwendet.

Stabile griine Leuchtstoffe, insbesondere mit einem Emis-
sionsmaximum um 520-540 nm, stehen kaum zur Verfiigung.
Das erschwert den Einsatz von Konversions-LEDs bei der
Displayhinterleuchtung und schrankt die Optimierung von
High-CRI-LEDs oder WarmweiR-LEDs ein. Bisher werden in
Produkten hauptsdchlich Orthosilikate als Grinleuchtstof-
fe flir diesen Bereich eingesetzt. Diese besitzen zwar
teils hohe Quanteneffizienzen, zeigen aber ein unzurei-

chendes Alterungsverhalten in LEDs.

Aus der US-B 7,489,073 ist ein Nitrido-Orthosilikat mit
der Zusammensetzung AE; x RE Eu.Si0,.«N, (AE=Sr, Ba, Ca,
Mg; RE=Seltene Erden, insbesondere Y und/oder La) be-
kannt. EA oder auch AE steht hier fir Erdalkali-Elemente.

Durch den Einbau von YN und/oder LaN wird eine Rotver-
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schiebung der spektralen Lage und zumeist eine Verbesse-
rung der Quanteneffizienz des Leuchtstoffes erreicht. Das
LED-Alterungsverhalten dieses Leuchtstoffs ist bereits
mit dem dort beschriebenen Herstellverfahren deutlich
besser als bei den konventionellen Orthosilikaten oder
anderen griinen Sion-Leuchtstoffen wie Z. B.

Ba3Si6012N2 :Eu.

Fir viele Anwendungen, wie =z. B. fiur LCD-
Hintergrundbeleuchtung, ist die Stabilitat in feuchter
Umgebung und bei hoéheren Temperaturen jedoch immer noch

nicht optimal.

Darstellung der Erfindung

Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, einen
Leuchtstoff gemdl dem Oberbegriff des Anspruchs 1 bereit-
zustellen, der es gestattet, die Eigenschaften von nitri-
dischen Leuchtstoffen gezielt an spezielle Aufgaben anzu-

passen.

Diese Aufgabe wird geldst durch die kennzeichnenden Merk-

male des Anspruchs 1.

Besonders vorteilhafte Ausgestaltungen finden sich in den

abhangigen Ansprilichen.

Erfindungsgemall wird jetzt ein neuartiger nitridischer
Leuchtstoff bereitgestellt. Darunter fallen blau bzw.
blau-grin bis gelb emittierende Leuchtstoffe, die insbe-
sondere im Emissionsbereich typischer UV- und Blau-LEDs
anregbar sind und gleichzeitig eine sehr hohe Stabilitat
in der LED aufweisen. Anwendungen konnen die Leuchtstoffe

insbesondere in LEDs mit guter Farbwiedergabe, in LEDs
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fiir LCD-Hintergrundbeleuchtung, Color-on-demand LEDs oder

weillen OLEDs finden.

WeiBe LEDs gewinnen 1in der Allgemeinbeleuchtung immer
mehr an Bedeutung. Insbesondere steigt die Nachfrage nach
warmweillen LEDs mit niedrigen Farbtemperaturen und guter
Farbwiedergabe und gleichzeitig hoher Effizienz. Vor dem
Hintergrund des kommenden Verbots der wenig energieeffi-
zienten Allgebrauchsgliihlampe gewinnen alternative Licht-
quellen mit méglichst guter Farbwiedergabe (CRI) immer
mehr an Bedeutung. Viele Verbraucher legen Wert auf

Leuchtmittel mit glihlampendhnlichem Lichtspektrum.

Die Leuchtstoffe miissen eine Reihe von Anforderungen er-
fillen: Eine sehr hohe Stabilitadt gegeniiber chemischen
Einfliissen, beispielsweise Sauerstoff, Feuchtigkeit,
Wechselwirkungen mit Vergussmaterialien, sowie gegeniiber
Strahlung. Um einen stabilen Farbort bei steigender Sys-
temtemperatur zu gewahrleisten, sind aulerdem Leuchtstof-
fe erforderlich, die ein geringes Temperaturldschverhal-

ten aufweisen.

Derartige Leuchtstoffe werden in weilRen LEDs und Color-

on-Demand LEDs eingesetzt.

Die Anregung derartiger Leuchtstoffe geschieht bevorzugt
mit kurzwelliger Strahlung im UV und kurzwelligen Blau,

insbesondere im Bereich 360 bis 480 nm.

Die Erfindung basiert auf der Bereitstellung von
Leuchtstoffen aus den Stoffklassen der Nitrido-

Orthosilikate.

Es hat sich gezeigt, dass ein Unterschuss an Si0O, zu ho-

heren Quanteneffizienzen fithrt. Damit ergibt sich eine
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Zusammensetzung der Ansatzmischung flir das stabilisierte
Nitrido-Orthosilikat von AE; « REEu.,S1:-y04-x-oyNy (AE=Sr,
Ba, Ca, Mg; RE = Seltene Erden, insbesondere Y und/oder
La), wobei x bevorzugt zwischen 0,003 und 0,02, a bevor-
zugt zwischen 0,01 und 0,2 liegt. Der fir den Si0;-
Unterschuss maBgebende Faktor y liegt im Bereich zwischen
0 <y £ 0,1, bevorzugt im Bereich von 0,002 < y < 0,02.
Bei dem hier beschriebenen Verfahren zur Herstellung ei-
nes stabilisierten Nitrido-Orthosilikats erweitert sich
auBerdem bevorzugt in einer Ausfihrungsform die Eduktsei-

te um Si3N4 und Lay0s3 bzw. Y,05.

Fir die Préaparation von AE; - RExEu,51:-y0sx2,Ny bendtigt
man entweder AECO;, S$i0,, (La,Y¥)N und Eu,03 oder AECOs,
Si0;, SisNg, (La,Y)0s und Euy03 als Ausgangssubstanzen.
Weiterhin kdnnen insbesondere Fluoride und Chloride, wie
AECl,, AEF,, aber auch NH4Cl/NH4F, H;BO3, LiF und Kryo-
lithe, sowie Kombinationen davon, als Schmelzmittel ein-

gesetzt werden.

Wesentliche Merkmale der Erfindung in Form einer nume-

rierten Aufzadhlung sind:

1. Blau bis Gelb emittierender Leuchtstoff aus der Klas-
se der Orthosilikate, der im wesentlichen die Struk-
tur EA2Si04:D besitzt, dadurch gekennzeichnet, dass
der Leuchtstoff als Komponente EA = Sr, Ba, Ca oder
Mg allein oder in Kombination aufweist, wobei die ak-
tivierende Dotierung D aus Eu besteht und einen An-
teil von EA ersetzt, und wobei 5i02 im Unterschuss
eingebracht ist, so dass ein modifiziertes untersto-

chiometrisches Orthosilikat wvorliegt.
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Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dass das Orthosilikat ein mit RE und N stabilisiertes
Orthosilikat ist, mit RE = Seltenerdmetall, so dass

die Stochiometrie EA, REEu.Sil-yOs_» Ny entspricht.

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,

dass RE = La oder Y allein oder in Kombination ist.

Leuchtstoff nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet,
dass der Anteil a des Eu zwischen a = 0,01 und 0,20

betragt.

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dass EA Sr und/oder Ba mit mindestens 66 mol-% ent-
halt, insbesondere mit einem Anteil des Ca von maxi-
mal 5 mol-% und insbesondere mit einem Anteil des Mg

von maximal 30 mol-%.

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,

dass der Anteil x zwischen 0,003 und 0,02 betragt.

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dass der flur den Unterschuss malRgebende Faktor y im
Bereich von 0 < y £ 0,1, insbesondere =zwischen 0,002

<y £0,02, liegt.

Lichtquelle mit einer primaren Strahlungsquelle, die
Strahlung im kurzwelligen Bereich des optischen
Spektralbereichs im Wellenlangenbereich 140 bis 480
nm emittiert, wobei diese Strahlung mittels eines
ersten Leuchtstoffs nach einem der vorhergehenden An-

spriiche ganz oder teilweise in sekundare langerwelli-
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10.

11.

ge Strahlung im sichtbaren Spektralbereich konver-

tiert wird.

Lichtquelle nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet,
dass als primare Strahlungsquelle eine Leuchtdiode
auf Basis von InGaN oder InGaAlP oder eine Entla-
dungslampe auf Niederdruck- oder Hochdruckbasis, ins-
besondere mit einer Indiumhaltigen Fillung, oder eine

elektrolumineszente Lampe verwendet wird.

Lichtgquelle nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet,
dass ein Teil der primaren Strahlung weiterhin mit-
tels weiterer Leuchtstoffe in lédngerwellige Strahlung
konvertiert wird, wobei die Leuchtstoffe insbesondere
geeignet gewahlt und gemischt sind um weiBes Licht zu

erzeugen.

Verfahren zur Herstellung eines hocheffizienten
Leuchtstoffs, gekennzeichnet durch folgende Verfah-
rensschritte:

a) Bereitstellen der Ausgangsstoffe S$5i0; allein oder
in Kombination mit SisNy als Si-Komponente, sowie min-
destens eines RE-Vorlaufers ausgewahlt aus der Gruppe
REN oder RE203, sowlie mindestens eines EA-Vorlaufers,
bevorzugt EACQO3, insbesondere mindestens ein Vorlau-
fer aus der Gruppe SrCOs;, BaC03, CaCOs; und MgO, sowie
eines Eu-Vorlaufers, insbesondere Eu203, wobei die
Si-Komponente in unterstdchiometrischem Anteil Dbe-
reitgestellt wird;

b) Mischen der Ausgangsstoffe und Glihung fir mindes-
tens 1 Std. unter reduzierender Atmosphiare bei Tempe-

raturen von 1000 bis 1500 °C;
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c) ggf. anschlieBendes zweites Gliithen des in Schritt

b) hergestellten Leuchtstoffs bei 800 bis 1400 °C.

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet,
dass Fluoride oder Chloride, insbesondere mindestens
eines aus der Gruppe EAF2, EACl12, REC1l2 oder REF2,
oder von Ammonium, oder auch H3B0O3, oder LiF oder
Kryolithe allein oder in Kombination als Schmelzmit-
tel beim Schritt a) und/oder beim Schritt c) einge-

setzt werden.

13. Konversions-LED mit einem Chip, der primare Strahlung
emittiert, sowie einer dem Chip vorgelagerten Leucht-
stoff enthaltenden Schicht, die mindestens einen Teil
der primdren Strahlung des Chips in sekundédre Strah-
lung konvertiert, wobei ein Leuchtstoff gemdal einem

der Anspriiche 1 bis 7 verwendet wird.

14. Konversions-LED nach Anspruch 13 dadurch gekennzeich-
net, dass als weiterer Leuchtstoff zur Erzeugung von

Weil (Lu,Y,Gd)s3(Al,Ga)s01,:Ce verwendet wird.

15. Konversions-LED nach Anspruch 13 dadurch gekennzeich-
net, dass als weiterer Leuchtstoff ein durch Cu modi-

fiziertes CalAlSiN3:Eu verwendet wird.

Kurze Beschreibung der Zeichnungen

Im Folgenden soll die Erfindung anhand mehrerer Ausfih-
rungsbeispiele naher erlautert werden. Die Figuren zei-

gen:

Fig. 1 eine Konversions-LED;
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Fig. 2 ein LED-Modul mit entfernt angebrachter Leucht-

stoffmischung;

Fig. 3 ein Emissionsspektrum einer LCD-Backlight-LED mit
einer Mischung aus einem grinen Leuchtstoff des
Typs (Sr,Ba,La)2Si1_.yO4_.X_2yNX:Eu2+ und einem roten
Leuchtstoff des Typs Alumonitridosilikat CaAl-
SiN3:Eu*’

Fig. 4 einen Vergleich der Emission einer LED mit dem
Leuchtstoff des Typs (Sr,Ba,La);Sii_y0sx-syNy:Eu?’

bei unterschiedlichen Leuchtstoffkonzentrationen

Fig. 5 einen Vergleich der Anderung des Konversionsver-
hdltnisses (Grun-/Blau-Emission) pro 1 h ermittelt
nach einer vorhergehenden LED-Betriebsdauer von
ca. 6 h bei einer Umgebungstemperatur von 45°C und
95% Luftfeuchtigkeit (LED auf Leiterplatte ohne
zusdtzliche Kihlung montiert; LED-Stromdichte 500

mA/mm?) .

Bevorzugte Ausfihrungsform der Erfindung

Figur 1 zeigt den Aufbau einer Konversions-LED flir weilRes
Licht auf RGB-Rasis wie an sich bekannt. Die Lichtquelle
ist ein Halbleiterbauelement mit einem blau emittierende
Chip 1 des Typs InGaN mit einer Peakemissionswellenléange
von 435 bis 455 nm Peakwellenlidnge, beispielsweise 445
nm, das in ein lichtundurchldssiges Grundgehduse 8 im Be-
reich einer Ausnehmung 9 eingebettet ist. Der Chip 1 ist
Uber einen Bonddraht 14 mit einem ersten Anschluss 3 und
direkt mit einem zweiten elektrischen Anschluss 2 verbun-
den. Die Ausnehmung 9 ist mit einer Vergussmasse 5 ge-

fiillt, die als Hauptbestandteile ein Silikon (60- 90
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Gew.-%) und Leuchtstoffe 6 (etwa 15 bis 40 Gew.-%) ent-
hdlt. Ein erster Leuchtstoff ist ein grin emittierender
Nitrido-Orthosilikat-Leuchtstoff AE; 4 2REEU.S11-y0s_x-2yNx
mit AE ist Ba und mit RE ist Y. Andere Ausfihrungsbei-
spiele verwenden zumindest eines der folgenden Elemente:
fir AE = Ba,Sr,Ca,Mg und fiir RE = La,Y. AuBerdem wird als
zweiter Leuchtstoff ein rot emittierender Leuchtstoff,
beispielsweise ein Alumonitridosilikat oder Calsin ver-
wendet. Die Ausnehmung hat eine Wand 17, die als Reflek-
tor flr die Primdr- und Sekunddrstrahlung vom Chip 1 bzw.
den Leuchtstoffen 6 dient. Konkrete Ausfithrungsbeispiele
fir weitere Leuchtstoffe sind zur Erzeugung von Weil}
(Lu,¥Y,Gd)s(Al,Ga)s0:2,:Ce oder auch ein durch Cu modifi-
ziertes CaAlSiN3:Eu.

Grundsatzlich ist die Verwendung der Leuchtstoff-Mischung
als Dispersion, als Dinnfilm etc. direkt auf der LED oder
auch, wie an sich bekannt, auf einem separaten, der LED

vorgeschalteten Trager mdglich.

Figur 2 zeigt ein derartiges Modul 20 mit diversen LEDs
24 auf einer Grundplatte 21. Dariiber ist ein Gehduse mon-
tiert mit Seitenwanden 22 und einer Deckplatte 12. Die
Leuchtstoff-Mischung ist hier als Schicht 25 sowohl auf
den Seitenwanden als auch vor allem auf der Deckplatte

23, die transparent ist, angebracht.

Andere geeignete Lichtgquellen sind Leuchtstofflampen oder
Hochdruckentladungslampen, bei denen der neuartige
Leuchtstoff zur Konversion der primaren Strahlung heran-
gezogen werden kann, allein oder in Kombination mit ande-

ren Leuchtstoffen.
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Figur 3 zeigt das Spektrum einer LCD-Backlight-LED auf
Basis zweier Leuchtstoffe. Auf der Abszisse ist die Wel-
lenlange in nm, auf der Ordinate die relative Emissions-
intensitat aufgetragen. Ein erster eingebrachter Leucht-
stoff ist ein Rotleuchtstoff des Typs CaAlSiN3:Eu, der
zweite ist ein erfindungsgemaBer Grinleuchtstoff mit der
Ansatzstdochiometrie (Ba,Sr)ix-aLaxEu.Sii-yOsxoyNy mit x =

0,005, a = 0,08 und y = 0,0075.

Figur 4 zeigt einen Vergleich wvon Emissionsspektren von

LEDs mit eingebrachten Leuchtstoffkonzentrationen von 9,

13 und 20 Gew.-% . Der Leuchtstoff ist ein erfindungsge-
malBer Grinleuchtstoff mit der Ansatzstdchiometrie

(Ba, Sr)s-x-aLaxBEu.S1i1-yOs-x»yNx mit x = 0,005, a = 0,08 und y
= 0,0075. Auf der Abszisse ist die Wellenlange in nm, auf
der Ordinate die relative Emissionsintensitdt aufgetra-

gen.

Die Herstellung des neuartigen unterstdchiometrischen

Leuchtstoffs gelingt auf folgende Weise:

Die Edukte analog den Ansatzmischungen 1 bis 4 werden,
bevorzugt zusammen mit einem geeigneten Schmelzmittel,
eingewogen und homogenisiert. AnschlieBend wird die
Eduktmischung fiir mehrere Stunden unter reduzierender At-
mosphédre (insbesondere unter N, bzw. Ar oder einem Ge-
misch aus N;/H, oder Ar/H;) Dbei Temperaturen zwischen
1000°C und 1500°C gegluht. Darauf kann eine Zweitgliihung,
ebenfalls unter reduzierender Atmosphédre (insbesondere
unter N, bzw. Ar oder einem Gemisch aus N,;/H, oder Ar/Hj)
bei Temperaturen zwischen 800°C und 1400°C, erfolgen. Die
Synthese wird in einem geeigneten Ofen, wie z.B. Rohr-

oder Kammerofen durchgefihrt.
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a) Vergleichsbeispiel/Ansatzmischung 1 (Stand der Tech-

nik):

73,5 g SrCOs, 98,1 g BaCOs3, 31,1 g Si0O;, und 7,2 g Eu0s ;

b) Vergleichsbeispiel/Ansatzmischung 2 (Stand der Tech-

nik):

73,3 g SrCOs, 97,9 g BaCOs, 31,1 g Si0Oy, 0,4 g LaN und 7,2
g Euy0s3 ;

c) Ausfihrungsbeispiel /Ansatzmischung 3:

73,4 g SrCOs, 98,0 g BaCO;, 30,8 g Si0,, 0,1 g SisNg, 0,4
g Lay0s3 und 7,2 g EU203;

d) Ausfihrungsbeispiel/Ansatzmischung 4:

73,3 g SrCOs, 98,0 g BaCOs;, 30,9 g Si0Oy, 0,4 g LaN und 7,2
g Eus0s3;

Bereits durch den Einbau von Lanthan und Stickstoff wie
in Vergleichsbeispiel 2 ist bereits bei hdheren Tempera-
turen und in feuchter Umgebung eine deutliche Verbesse-
rung der LED-Stabilitdt zu erkennen. Fir viele Anwendun-
gen, wie z. B. fiur LCD-Hintergrundbeleuchtung, ist diese

Stabilitat jedoch immer noch nicht optimal.

Die hier beschriebene neue Ansatzstdchiometrie gemal Aus-
fihrungsbeispiel 3 bzw. 4 mit einem entsprechenden Unter-
schuss an Si0O; fihrt nachweislich zu einer verbesserten
LED-Stabilitat, vor allem in feuchter Umgebung und bei
hoheren Temperaturen. In Figur 5 ist die LED-Stabilitat
bei einer Temperatur von 45 °C und 95% Luftfeuchtigkeit
fiir die vier verschiedenen Ansatzmischungen dargestellt.

Als Ordinate 1st das relative Konversionsverhaltnis auf-
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getragen, die Abszisse ist die Zeit in Minuten. Es zeigt
sich, dass die Ausfihrungsbeispiele 3 und 4 etwa zueinan-
der gleichwertig sind und beide den Vergleichsbeispielen

1 und 2 merklich iberlegen sind.

Die relative Quanteneffizienzen QF4y der neuartigen
Leuchtstoffe gemal Ausfiihrungsbeispiel 3 und 4 bei Anre-
gung mit 460 nm ist um 3% hdher als beim Vergleichsbei-

spiel 2.

Die Praparation der dargestellten Nitrido-Orthosilikate
d e r F o) r m

AE,  .REEu,S11-yOs_x-oyNy erfolgt typischerweise aus AECO3,
Si0,, REN und Eu;0; oder AECO;, Si0O,, SisNg, (RE)203 und
Eu,03 als Ausgangssubstanzen. Im Letzteren werden die
Seltenen Erden als (RE),0s3 eingesetzt, wenn bevorzugt
dreiwertige Oxide gebildet werden. Bei Selten-Erd-Oxiden
die bevorzugt als Mischoxide vorliegen wie beispielsweise
Th gewdhnlich als III/IV Mischoxid Tb40; vorliegt, werden
die Mischoxide bevorzugt eingesetzt. Weiterhin kénnen an-
stelle von REN oder RE-0Oxid in Verbindung mit SisN4, auch
In, Y oder Sc als Nitrid bzw. als eine Kombination aus

Oxid und SisN; eingesetzt werden.

Weiterhin konnen insbesondere Fluoride und Chloride, wie
AECl, oder REC1l,, AEF, oder RECl,, aber auch NH:Cl/NHF,
HsBO;, LiF und Kryolithe, sowie Kombinationen davon, als

Schmelzmittel eingesetzt werden.

Die Edukte analog der Ansatzmischungen 1 bis werden zu-
sammen mit einem geeigneten Schmelzmittel eingewogen und
homogenisiert. AnschlieBend wird die Eduktmischung fir
mehrere Stunden unter reduzierender Atmosphare (z. B. un-

ter Ny bzw. Ar oder einem Gemisch aus N,/H, oder Ar/H))
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bei Temperaturen zwischen 1000°C und 1500°C gegliiht. Dar-
auf kann eine Zweitgliihung, ebenfalls unter reduzierender
Atmosphédre (z. B. unter N; bzw. Ar oder einem Gemisch aus
N,/H, oder Ar/H;) bei Temperaturen zwischen 800°C und
1400°C, erfolgen. Die Synthese wird in einem geeigneten

Ofen, wie z.B. Rohr- oder Kammerofen durchgefiihrt.
Ansatzmischung 1:

69,9 g SrCOs, 93,3 g BaCOs, 29,3 g S5i0;, 0,1 g SisNg, 0,5
g La203 und 7,0 g EU203

Ansatzmischung 2:

69,9 g SrCOs, 93,3 g BaCOs, 29,3 g Si0;, 0,1 g SisNg, 0,4
g Prs0;7 und 7,0 g Eu,0s

Ansatzmischung 3:

69,9 g SrCOs, 93,3 g BaCOs, 29,3 g Si0;, 0,1 g SisNg, 0,4
g Nd203 und 7,0 g EU203

Ansatzmischung 4:

69,9 g SrCOs, 93,3 g BaCOs, 29,3 g Si0;, 0,1 g SisNg, 0,4
g SmyO3 und 7,0 g Fu,03

Ansatzmischung 5:

69,9 g SrCOs;, 93,3 g BaCOs, 29,3 g Si0;, 0,1 g SisNg, 0,4
g Gd203 und 7,0 g Fu,03

Ansatzmischung 6:

69,9 g SrCOs;, 93,3 g BaCOs, 29,3 g S5i0;, 0,1 g SisNg, 0,5
g Tb.0; und 7,0 g Eu,0s
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Ansatzmischung 7:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g Dyy03 und 7,0 g Eu,0s

Ansatzmischung 8:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g HO203 und 7,0 g EU203

Ansatzmischung 9:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g Er,0s3 und 7,0 g Euy0s;

Ansatzmischung 10:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g Tmy0O3 und 7,0 g Euy0s;

Ansatzmischung 11:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g Yb203 und 7,0 g EU203

Ansatzmischung 12:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g LU203 und 7,0 g EU203

Ansatzmischung 13:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g Y505 und 7,0 g Fu,03

-14 -

29,3

29,3

29,3

29,3

29,3

29,3

29,3

S1i0g,

S1i0g,

S1i0g,

S1i0g,

S1i0g,

S1i0g,

S1i0g,

PCT/EP2011/059412
0,1 SisNg, 0,5
0,1 SisNg, 0,5
0,1 SisNg, 0,5
0,1 SisNg, 0,5
0,1 SisNg, 0,5
0,1 SisNg, 0,5
0,1 SisNg, 0,4
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Ansatzmischung 14:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g Scy03 und 7,0 g Fu,03

Ansatzmischung 15:

69,9 g SrCOs3, 93,3 g BaCOs,
g Iny0s3 und 7,0 g Euy0s;

29,3 g SiOs,

29,3 g SiOs,

PCT/EP2011/059412

OI 1 g Sj—3N4/

OI 1 g Sj—3N4/

0,2

0,4

In der nachfolgenden Tabelle 1 ist ein Vergleich der

spektralen Eigenschaften am Beispiel einer La/N-Dotierung

mit und ohne Si0O,-Unterschuss wiedergegeben.

Tab. 1
)\exc. )\dom FWHM
Zusammensetzung X y QE [%]
[nm] [nm] | [nm]
(Bao_9575Sr0_9575Lao_005EUo_og)SiO3’995No_005 460 0.285 | 0.638 | 545.9 64.2 87
(Bag.9575Sr0.9575L-a0.005EU0.08)V 460 | 0.285 | 0.639 | 545.9 64.1 100

Die gspektralen Daten weiterer Ausfihrungsbeispiele sind

in der nachfolgenden Tabelle 2 aufgefihrt.
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Tab. 2
)\exc. )\dom FWHM
Zusammensetzung X y QE [%]
[nm] [nm] | [nm]
(Bao_9575Sro_9575Lao_005EUo_og)Si0_99250319875N0’005 460 0.285 | 0.639 |545.9 64.1 1.00

(Bao_9575Sr0_9575Pr0_005EUo_og)Sio_992503_9875N0_005 460 0.288 0.636 | 546.4 64.4 0.95

(Bao_9575Sro_95758m0_005EUo_og)Si0_992503_9875N0_005 460 0.285 0.638 | 545.9 65.0 0.89

(Bao_9575Sr0_9575Gd0_005EUo_og)Sio_992503_9875N0_005 460 0.286 | 0.637 [546.1 65.4 0.97

(Bao_9575Sro_9575Tb0_005EUo_og)Si0_992503_9875N0_005 460 0.290 0.637 | 546.9 65.2 1.02

(Bag.9575510.9575DY0.005EU0.08)Si0.992503.9575N0.005 460 | 0.289 | 0.637 |546.7| 65.1 1.00

(Bao_9575Sr0_9575H00_005EUo_og)Sio_992503_9875N0_005 460 0.292 0.635 | 547.2 65.7 0.98

(Bao_9575Sr0_9575Er0_005EUo_og)Sio_992503_9875N0_005 460 0.297 0.632 | 548.1 66.5 0.97

(Bao_9575Sr0_9575Tm0_005EUo_og)Si0_992503_9875N0_005 460 0.297 0.634 | 548.2 66.4 1.00

(Bao_9575Sr0_9575Yb0_005EUo_og)Si0_992503_9875N0_005 460 0.298 | 0.633 [548.3 67.1 0.98

(Bao_9575Sro_9575LUo_005EUo_og)Si0_992503_9875N0_005 460 0.298 0.632 |548.3 67.2 1.01

(Bag.9575510.9575 Y 0.005E U0.08)Sio0.992503.9875N0.005 460 | 0.294 | 0.635 [547.6| 65.5 1.02

(Bao_95758r0_9575|n0_005EUo_og)Si0_992503_9875N0_005 460 0.301 0.630 | 548.8 68.0 0.99

(Bao_9575Sro_9575SCO_005EUo_og)Si0_992503_9875N0_005 460 0.296 0.633 | 548.0 66.9 1.00
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Anspriiche

Blau bis Gelb emittierender Leuchtstoff aus der Klas-
se der Orthosilikate, der im wesentlichen die Struk-
tur EA235i04:D besitzt, dadurch gekennzeichnet, dass
der Leuchtstoff als Komponente EA mindestens eines
der Elemente EA = Sr, Ba, Ca oder Mg allein oder in
Kombination aufweist, wobei die aktivierende Dotie-
rung D aus Eu besteht und wobei Si02 im Unterschuss
eingebracht ist, so dass ein modifiziertes untersto-

chiometrisches Orthosilikat vorliegt,

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dass das Orthosilikat ein mit SE und N stabilisiertes
Orthosilikat ist, mit SE = Seltenerdmetall, so dass

die Stochiometrie EA; 4 .SEEu.Sil-yOs_x» Ny entspricht.

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,

dass SE = La oder Y allein oder in Kombination ist.

Leuchtstoff nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet,
dass der Anteil a des Eu zwischen a = 0,01 und 0,20

betragt.

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dass EA Sr und/oder Ba mit mindestens 66 mol-% ent-
halt, insbesondere mit einem Anteil des Ca von maxi-
mal 5 mol-% und insbesondere mit einem Anteil des Mg

von maximal 30 mol-%.
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Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,

dass der Anteil x zwischen 0,003 und 0,02 betragt.

Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,
dass der flur den Unterschuss malRgebende Faktor y im
Bereich von 0 < y £ 0,1, insbesondere =zwischen 0,002

<y £0,02, liegt.

Lichtquelle mit einer primaren Strahlungsquelle, die
Strahlung im kurzwelligen Bereich des optischen
Spektralbereichs im Wellenlangenbereich 140 bis 480
nm emittiert, wobei diese Strahlung mittels eines
ersten Leuchtstoffs nach einem der vorhergehenden An-
spriiche ganz oder teilweise in sekundadre langerwelli-
ge Strahlung im sichtbaren Spektralbereich konver-

tiert wird.

Lichtquelle nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet,
dass als primare Strahlungsquelle eine Leuchtdiode
auf Basis von InGaN oder InGaAlP oder eine Entla-
dungslampe auf Niederdruck- oder Hochdruckbasis, ins-
besondere mit einer Indiumhaltigen Fillung, oder eine

elektrolumineszente Lampe verwendet wird.

Lichtgquelle nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet,
dass ein Teil der primaren Strahlung weiterhin mit-
tels weiterer Leuchtstoffe in lédngerwellige Strahlung
konvertiert wird, wobei die Leuchtstoffe insbesondere
geeignet gewahlt und gemischt sind um weiBes Licht zu

erzeugen.

Verfahren zur Herstellung eines hocheffizienten
Leuchtstoffs, gekennzeichnet durch folgende Verfah-

rensschritte:
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a) Bereitstellen der Ausgangsstoffe S$5i0; allein oder
in Kombination mit SisNy als Si-Komponente, sowie min-
destens eines SE-Vorlaufers ausgewahlt aus der Gruppe
SEN oder SE203, sowie mindestens eines EA-Vorlaufers,
bevorzugt EACO3, insbesondere mindestens ein Vorlau-
fer aus der Gruppe SrCOs; , BaC03, CaCOs; und MgO, sowie
eines Eu-Vorlaufers, insbesondere Eu203, wobeil die
Si-Komponente in unterstdchiometrischem Anteil Dbe-
reitgestellt wird;

b) Mischen der Ausgangsstoffe und Glihung fir mindes-
tens 1 Std. unter reduzierender Atmosphidre bei Tempe-
raturen von 1000 bis 1500 °C;
c) ggf. anschlieBendes zweites Glihen des in Schritt

b) hergestellten Leuchtstoffs bei 800 bis 1400 °C.

Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet,
dass Fluoride oder Chloride, insbesondere mindestens
eines aus der Gruppe EAF2, EACl1l2, REC12 oder REF2,
oder von Ammonium, oder wvon H3B0O3, oder LiF oder Kry-
olithe allein oder in Kombination als Schmelzmittel
beim Schritt a) und/oder beim Schritt c¢) eingesetzt

werden.

Konversions-LED mit einem Chip, der primdre Strahlung
emittiert, sowie einer dem Chip vorgelagerten Leucht-
stoff enthaltenden Schicht, die mindestens einen Teil
der primaren Strahlung des Chips in sekundare Strah-
lung konvertiert, wobei ein Leuchtstoff gemdal einem

der Anspriiche 1 bis 7 verwendet wird.

Konversions-LED nach Anspruch 13 dadurch gekennzeich-
net, dass als weiterer Leuchtstoff zur Erzeugung von

Weil (Lu,Y,Gd)s3(Al,Ga)s01,:Ce verwendet wird.



WO 2011/160944 PCT/EP2011/059412

-20 -

15. Konversions-LED nach Anspruch 13 dadurch gekennzeich-

net, dass als weiterer Leuchtstoff ein durch Cu modi-

fiziertes CalAlSiN3:Eu verwendet wird.
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