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und Leuchtstoffgemische mit einer verlangerten Fluores- 10k i
zenzlebensdauer und wird bei der Herstellung von optoe-
lektronischen Festkorperbauelementen und kompakten
Energiesparlampen angewendet.

Erfindungsgemall werden in einem Silikat-Germa-

nat-Leuchtstoff oder in Aluminat-Leuchtstoffen zusatzliche 06 -
Lumineszenzzentren eingebaut. Damit wird eine verbes-
serte Temperaturstabilitdt des Leuchtstoffes erreicht, die fir
den Einsatz in lichtemittierenden Elementen sowie insbe- 04T (Bay Uy DYy 0asKo s MIALLO,,
sondere LED zur Erzeugung von farbigem und/oder wei- I
Rem Licht von Vorteil sind. Bei einer Betriebstemperatur 02}
beim Betreiben von LED von etwa 60 bis 120°C wird eine
Effektivitatssteigerung gegenliber herkémmlichen Leucht- 00 T T T )
stoffen erreicht. Des weiteren zeigen die Leuchtstoffe eine "400 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
verlangerte Fluoreszenzlebensdauer gegenuber herkbmm- T/K
lichen Leuchtstoffen fiir LED, bei denen die Fluoreszenzle-
bensdauer allgemein im Mikrosekundenbereich liegt.
Gleichzeitig ist der Silikat-Germanat-Leuchtstoff auf Grund
seiner Eigenschaften hervorragend geeignet, in Abhangig-
keit von seiner Zusammensetzung sowohl im blauen Spek-
tralbereich bis hin in den orangeroten Spektralbereich des
sichtbaren Spektrums zu emittieren. Insbesondere ist er
ausgewahlt fir den Einsatz als Konversionsmittel fiir blaue
und/oder ultraviolette Anregungslichtquellen im Wellenlan-
genbereich von 300 bis 500 nm, um weil3es Licht mit ver-
langerter Fluoreszenzlebensdauer bei gleichzeitig hoher
Effektivitat zu erhalten.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft Leuchtstoffe und Leuchtstoffgemische mit einer verlangerten Fluoreszenzlebens-
dauer und findet bei der Herstellung von optoelektronischen Festkdrperbauelementen und kompakten Ener-
giesparlampen Anwendung.

[0002] Durch Butler, K. H.: "Fluorescent Lamp Phosphors" in Technology and Theory", Pennsylvania Univ.
Press University Park (1980) sind Leuchtstoffe fur Fluoreszenzlampen bekannt, die sowohl im blauen als auch
im kurzwelligen ultravioletten Spektralbereich anregbar sind und im sichtbaren Spektralbereich emittieren. Al-
lerdings ist ihre Verwendung bisher nur in Fluoreszenzlampen und kompakten Energiesparlampen bekannt.
[0003] Fur LED werden sowohl organische als auch anorganische Farbstoffe verwendet. Die organischen
Farbstoffe weisen eine nur geringe Stabilitat bei geringer Effektivitat auf.

[0004] In WO 98/12757, WO 02/93116 und US 6.252.254 werden jedoch zunehmend anorganische Materia-
lien als Farbkonversionsmittel zur Erzeugung wei3en Lichtes beschrieben, wobei diese hauptsachlich dem
Leuchtstoffsystem YAG, das aus Yttrium-Aluminium-Granat besteht, zugeordnet werden mussen. Nachteil die-
ser Leuchtstoffklasse ist die Erzeugung von weiflem Licht mit einer niedrigen Farbwiedergabestufe, die bei-
spielsweise bei Kombination einer blauen LED mit diesem gelbemittierenden Leuchtstoff der Farbwiedergabe-
index Ra zwischen 70 und 77 und einer Farbwiedergabestufe lla liegt. Diese unzureichenden Qualitaten bei
der Erzeugung von wei3em Licht sind darauf zurtickzufihren, dal3 die Ellipsen der Lichtverteilung fir weiles
Licht bei Farbtemperaturen kleiner 5000 K nicht oder nur unbefriedigend erreicht werden. Allerdings ist der Ein-
satz des Leuchtstoffsystems YAG auf blaue LED beschrankt. Unterhalb der Farbwellenlange 460 nm nimmt
die Anregbarkeit des Leuchtstoffsystems YAG drastisch ab. Bei Farbwellenlangen von 370 nm bis 400 nm des
Arbeitsbereiches der UV-LED ist das Leuchtstoffsystem YAG nur noch geringfligig anregbar.

[0005] In WO 00/33389 ist das Leuchtstoffsystem Ba,SiO, : Eu** mit einem Emissionsmaximum bei einer
Farbwellenlange von 505 nm beschrieben, welches auch unterhalb der Farbwellenlange von 500 nm eine gute
Eigenschaften zur Stimulation besitzt.

[0006] Aus WO 00/33390 sind Leuchtstoffmischungen fir LED bekannt, die Farbtemperaturen von 3000 bis
6500 K bei einem gleichzeitigen Farbwiedergabeindex Ra von 83-87 hervorbringen.

[0007] In Kombination mit weiteren Leuchtstoffen, die bevorzugt im roten oder im blauen Spektralbereich
emittieren, kdnnen die Leuchtstoffe als Mischung zur Erzeugung von farbigem und/oder wei3em Licht heran-
gezogen werden. Nachteil aller herkémmlichen Leuchtstoffe, die flir LED eingesetzt werden, ist die unzurei-
chende Temperaturcharakteristik wie auch Temperaturstabilitdt. Diese fuhrt dazu, dass die Effektivitat des
Leuchtstoffes bei steigender Temperatur, wie sie beim Betreiben von LED auftritt, deutlich abnimmt. Dabei ver-
schiebt sich, wie im Fall des Leuchtstoffsystems YAG, auch die Energieverteilung des emittierenden Lichtes,
wobei die Lichtfarbe verandert wird.

[0008] Ein weiterer Nachteil fir einige Anwendungen ist die geringe Fluoreszenzlebensdauer bekannter in
LED eingesetzter Leuchtstoffe wie bei Ce- aktivierten YAG und Eu-aktivierten Leuchtstoffen BAM, die aus Ba-
rium-Magnesium-Aluminat bestehen. Die typische Fluoreszenzlebensdauer hauptsachlich fir Ce- und Eu-ak-
tivierte Leuchtstoffe betragt wenige Mikrosekunden. Im allerhéchsten Fall kann die Fluoreszenzlebensdauer
einige Millisekunden betragen, was dann durch die zusatzliche Dotierung, beispielsweise durch Mangan, her-
vorgerufen wird.

[0009] Die Aufgabe der Erfindung sind Leuchtstoffe mit einer verbesserten Temperaturstabilitat und damit ver-
bundener verlangerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0010] Erfindungsgemaf wird die Aufgabe dadurch gel6st, dass durch den Einsatz von ein oder mehreren
Co- Aktivatoren aus La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb und ahnliche Stoffe zusatz-
lich zu den gewdhnlich verwendeten Aktivatoren weitere Zentren im Leuchtstoff geschaffen werden, die dazu
fuhren, dass bei den gemessenen héheren Betriebstemperaturen bei LED weniger Energieverlustprozesse im
Leuchtstoff selbst auftreten. Durch den gezielten Einbau dieser zusatzlichen Co-Aktivatoren im Leuchtstoff
werden weitere und / oder neue Rekombinationszentren geschaffen.

[0011] Vorteil dieser zusatzlichen Aktivierung ist die Erhéhung der Fluoreszenzlebensdauer auf mehrere Se-
kunden oder Minuten bis hin zu einigen Stunden. Damit wird die Lichtquelle dem Adaptationsverhalten des
menschlichen Auges angepasst, was fiir Anwendungen speziell auch beim Umgang mit sicherem und gesun-
dem Licht von zunehmender Bedeutung ist.

[0012] Gemische aus diesen Leuchtstoffen eignen sich, Fluoreszenzlebensdauer mit unterschiedlichen Zei-
ten zu realisieren. Dadurch wird erfindungsgemaR ein Farbwechsel der LED bei Abschalten der Erregung des
Leuchtstoffes maéglich.

[0013] Ein weiterer Vorteil dieser weiteren und neuen Zentren ist, dass Elektronen aus dem angeregten Zu-
stand vorrangig von diesen Zentren eingefangen werden, von denen aus eine strahlende Rekombination mit
dem lumineszierenden lon prinzipiell méglich ist. Diese Elektronen werden dann nicht von sogenannten Killer-
zentren, das sind Zentren, in denen die Anregungsenergie ungenutzt in Warme umgewandelt wird und da-
durch diese der Lumineszenz verloren geht, aufgefangen.
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[0014] Erfindungsgemal wird bei einem Leuchtstoff aus Silikat-Germanat mit einer Dotierung von Europium
zur Verbesserung der Temperaturstabilitat und der Fluoreszenzlebensdauer durch eine zusatzliche Dotierung
entsprechend der Summenformel

M', M", (Si;_, Ge,), (Al, Ga, In), (Sb, V, Nb, Ta), O 4.p.2ce3024502n2%n - EUye R, €iN Zusétzliches Lumineszenzzen-
trum hergestellt. Darin sind

M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Ca, Sr, Ba, Zn

M" = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Mg, Cd, Mn, Be

R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
X = ein lon von F, Cl, Br zum Ladungsausgleich
und0,5<a<8,0=<b=<50<c=<10,0=d=<2,0<e=<2,0sn<4,0<x<050<y<05und0<z=<1.
[0015] Eine Verbesserung der Temperaturstabilitat und der Fluoreszenzlebensdauer wird bei einem Leucht-
stoff aus Aluminat-Gallat mit einer Dotierung von Europium durch eine zusatzliche Dotierung entsprechend der
Summenformel

M',(Al, Ga),,(Si, Ge)s0,s.,, : Eu,, R, oder eine zusatzliche Dotierung entsprechend der Summenformel M'(Al,
Ga),(Si, Ge),0,.,, : Eu,, R, erzeugt, wobei

M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Sr, Ba, Ca, Mg, Zn

R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
und

0<p<1,0<x<050<y=<0,5

sind.

[0016] Eine Verbesserung der Temperaturstabilitat und der Fluoreszenzlebensdauer wird bei einem Leucht-
stoff aus Aluminat mit einer Dotierung von Europium durch eine zusatzliche Dotierung entsprechend der Sum-
menformel

(M',M", M")M",Al(O,; : Eu, , R, erzeugt, wobei

M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Ba, Sr, Ca

M" = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Li, Na, K, Rb

M™ = Dy und

M"™ = Mg, Mn erzeugt,

und R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
und

0<x=<0,5und0=<y=<0,5sind.

[0017] Zur Verbesserung der Temperaturstabilitdt und der Fluoreszenzlebensdauer wird bei einem Leucht-
stoff aus Erdalkalialuminat-Gallat mit einer Dotierung von Europium eine zusétzliche Dotierung entsprechend
der Summenformel

M',_,(Al, Ga), (Si,Ge).O; sp14302 : EU,, R, durchgefiihrt, wobei

M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Ca, Sr, Ba, Mg und

R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
und

0<a=<1,0=b=<10,0=c=<80<x<0,50=<y=0,5sind.

[0018] Diese Leuchtstoffe wie

(Bay 6646570,01 EU0,025D Y 0,0002)2(Slo,08G€0,02)30s 0006

(B 6696570,015C@0,005EU0,01P0,0004)3(Slo 09G€0,01)Os 0018
(Bao,965sro,ozzno,oosEUo,o1)(Sio,97Geo,03)2(A|o,002Dyo,oooo3)05,ooso45

(Ba0,9058ro,o7zno,oosMgo,005Eu0,015)2Si(A|0,ooo1 DYO,oooz)O4,ooo45
(Bao,915sro,oo5zno,oosEuo,o75)3Mgo,ggMn0,01(Sio,ggaGeo,ooz)z(Gao,oomDYO,0001)08,0003
(Bao,gzsro,mzno,mCao,mEuo,oz)zMg(Sio,gGeo,1)Q(Gao,oomDyo,0002)07,ooo45

(Bay gKo,05DYo0,05E U 1)MGRAl150,,

(BaO,158rO,8Eu0,05)4A|12,5Ga1,49996Dy0,00004Si0,005025,0075

(Bao,47sro,5Euo,os)AI1,5997Gao,4Dyo,ooossio,oo4o4,ooe

werden erfindungsgemal in der Schicht zur Erzeugung von farbigem bis weilRem Licht bei LED oder kompak-
ten Energiesparlampen verwendet.

[0019] Auch sind Leuchtstoffmischung aus dem erfindungsgemafRen Leuchtstoff aus Silikat — Germanat
und/oder einem oder mehreren der erfindungsgemalen Leuchtstoffen aus Aluminat-Gallat als Schicht zur Ver-
besserung der Temperaturstabilitdt und der Fluoreszenzlebensdauer bei LED und kompakten Energiesparlam-
pen geeignet.

[0020] Ein weiterer Vorteil besteht darin, dass die Befreiung der Elektronen aus diesen Zentren bei gleichzei-
tiger Lumineszenz unter Zuhilfenahme der Warmeenergie mdéglich ist, die beim Betreiben von LED vom Chip
selbst zur Verfiigung gestellt wird. Die ohnehin entstehende Warme wird effektiv umgesetzt.

[0021] Damit wird eine verbesserte Temperaturstabilitdt des Leuchtstoffes erreicht, die flir den Einsatz in lich-
temittierenden Elementen sowie insbesondere LED zur Erzeugung von farbigem und/oder weilRem Licht von
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Vorteil sind. Bei einer Betriebstemperatur beim Betreiben von LED von etwa 60 bis 120 °C wird eine Effektivi-
tatssteigerung gegeniiber herkdmmlichen Leuchtstoffen erreicht. Desweiteren zeigen die Leuchtstoffe eine
verlangerte Fluoreszenzlebensdauer gegeniiber herkémmlichen Leuchtstoffen flr LED, bei denen die Fluores-
zenzlebensdauer allgemein im Mikrosekundenbereich liegt. Gleichzeitig ist der Leuchtstoff aus Silikat-Germa-
nat auf Grund seiner Eigenschaften hervorragend geeignet, in Abhangigkeit von seiner Zusammensetzung so-
wohl im blauen Spektralbereich bis hin in den orangeroten Spektralbereich des sichtbaren Spektrums zu emit-
tieren. Insbesondere ist er ausgewahlt fir den Einsatz als Konversionsmittel fir blaue und/oder ultraviolette
Anregungslichtquellen im Wellenlangenbereich von 300 — 500 nm, um weif3es Licht mit verlangerter Fluores-
zenzlebensdauer bei gleichzeitig hoher Effektivitat zu erhalten.

[0022] Ein weiterer Vorteil besteht darin, dal® die Befreiung der Elektronen aus diesen Zentren zusatzlich zu
den normalen vorhandenen Anregungszustanden zur Verfiigung stehen, wodurch bei Temperaturanstieg beim
Betreiben der Anregungsquelle eine Effektivitdtszunahme hervorgerufen wird.

[0023] Dieses Prinzip kann angewendet werden flr Leuchtstoffe, die vom blauen bis hin zum roten Spektral-
bereich emittieren.

[0024] Gleichzeitig kann durch den Einsatz des Leuchtstoffes aus Silikat-Germanat sowohl allein als auch in
Kombination mit Leuchtstoffsystemen aus Aluminat-Gallat oder anderen Leuchtstoffen sowohl farbiges als
auch weif3es Licht mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer durch Anregung mit Hilfe von blauen und/oder ul-
travioletten LED erzeugt werden. Dabei bewirkt sowohl das Germanium im Silikat als auch das Gallium im Alu-
minatgitter eine geringfugige Gitteraufweitung, die sowohl zu einer leichten Verschiebung des Emissionslichtes
fuhrt als auch die Fluoreszenzlebensdauer beeinflufdt. Das so erhaltene Licht zeichnet sich durch hohe Fluo-
reszenzlebensdauer, hohe Temperaturstabilitdt und hohe Lichtqualitat aus.

[0025] Die Erfindung soll nachstehend durch Herstellungsbeispiele naher erlautert werden: Die Erfindung soll
an einem Ausflihrungsbeispiel naher erlautert werden.

[0026] In Tab. 1 sind dazu einige der erfindungsgemafRen Leuchtstoffe mit einer verlangerten Fluoreszenzle-
bensdauer mit ihrer relativer Leuchtdichte bei verschiedenen Temperaturen dargestellt.
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Leuchtstoffzusammensetzung Relative | Relative | Relative | Relative
Leucht- | Leucht- | Leucht- | Leucht-
dichte dichte dichte dichte

25°C 70 °C 100°C | 120°C
(Bao,9648Sr0,01EU0,025DY0,0002)2(Sio,08Ge0,02)3 | 100 % | 100,6 % | 102,7 % | 101,5 %

Os,0006
(Bag,9696Sr0,015Ca0,00sEU0,01Pro0004)3(Sio g9 100% | 102,4% | 102,8% | 102,0 %
Geo,01)Os,0018
(Bag,9655r0,02ZN0,005EU0,01)(Sip 97G€0 03)2 100% | 101,4% | 102,0% | 101,5 %

(Alo,002DY0,00003) Os,003045
(Ba(),gossro,o7zno,005Mgo'005EUo,o15)2Si(A|o,ooo1 100 % 101,2 % 102,4 % 102,3 %

DY0,0002)O4,00045
(Bao'g15Sro‘oosznovoo5EUo,o75)3Mgo’ggMno'o1 100 % 102,0 % 103,6 % 102,4 %

(Sio,998G€0,002)2(Ga0,0001DY0,0001)Os,0003

(Bao,928r0,04zn0,01Cao‘01EUoloz)zMg(Sio’g 100 % 100,6 % | 101 ,O % 100,8 %
Geo,1)2(Gao, 0001DY0,0002)O7,00045
(Bao‘sKovo5DyO,o5EUO,1)M92A|16027 100 % 102,8 % 107,4 % 108,0 %

(Bap,15Sr0,8EU0,05)4Al12,5Ga1 49996 DY0,00004 100% | 101,56 % | 103,5 % | 103,5 %
Sio,005025,0075
(Bao‘47SI'0,5EUo_o3)A|1'5997Gao,4Dyoyooo3Sio,oo4 100 % 100,5 % 100,8 % 100,6 %

O4,006

Tab. 1

[0027] In der ersten Zeile der Tab. 1 st der Leuchtstoff mit der Zusammensetzung
(Bay 6646570 01EUg 025D Y0,0002)2(Sio 66G€0 02)30s 0006 DESChrieben, dessen Ausgangsstoffe BaCO,, SrCO;, Eu,Os,
Dy,0,, SiO, und GeO, sind.

Praparation:

[0028] Seine Ausgangsstoffe in oxidischer Form oder aus Stoffen, die in die Oxide Uberfihrt werden kénnen,
werden im angegebenen stochiometrischen Verhaltnis gemischt und je nach Reaktionsbedingungen bei einer
Temperatur von 1220 °C unter reduzierender Atmosphare in einem Stickstoff/Wasserstoffgemisch 4 Stunden
lang in einem Korundtiegel gegliht. Das Endprodukt wird mit Wasser gewaschen, getrocknet und gesiebt. Die
erhaltene Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaximum bei der Farbwellenlange von 487 nm mit ver-
langerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0029] In der zweiten Zeile der Tab. 1 st der Leuchtstoff mit der Zusammensetzung
(Bay 6606570.015C80,005EU0.01PT0.0004)3(Si0.06G€0,01)0s 0015 ESChrieben, dessen Ausgangsstoffe BaCO,, SrCO,,
CaCO,, Eu,0,, Pr,0,,, SiO, und GeO, sind.

Praparation:
[0030] Nach intensivem mehrstiindigen Mischen der Ausgangsstoffe in stdchiometrischem Verhaltnis wird die

Mischung bei einer Temperatur von 1245 °C unter reduzierender Atmosphére in einem Stickstoff/Wasserstoff-
gemisch 3 Stunden lang in einem Korundtiegel gegliiht. Der entstehende Gliihkuchen wird zerkleinert, mit
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Wasser gewaschen, getrocknet und gesiebt. Die erhaltene Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaxi-
mum bei der Farbwellenlange von 589 nm mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0031] In der dritten Zeile der Tab. 1 ist der Leuchtstoff mit der Zusammensetzung
(B 6655100220 005EUo,01)(Sig 67G€0,03)2(Alo,002DY0,00003) 5003045 DESChrieben, dessen Ausgangsstoffe BaCO,,
SrCO,, Zn0O, Eu,0,, SiO,, GeO,, Al,O, und Dy,0O, sind:

Praparation:

[0032] Die Ausgangsstoffe werden in stdchiometrischem Verhaltnis eingewogen und mehrere Stunden bis
zur Homogenitat gemischt. Die Mischung wird bei Zimmertemperatur in der Ofen gebracht und 4 Stunden lang
bei einer Temperatur von 1220 °C unter reduzierender Atmosphare in einem Stickstoff/\Wasserstoffgemisch ge-
gluht. Das Glihprodukt wird zerkleinert, wird mit Wasser gewaschen, getrocknet und gesiebt. Die erhaltene
Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaximum bei der Farbwellenlange von 509 nm mit verlangerter
Fluoreszenzlebensdauer.

[0033] In der vierten Zeile der Tab. 1 ist der Leuchtstoff mit der Zusammensetzung
(Bay 005570,07ZM0,00sMo,00sE U0 015)251(Alo,0001DY0,0002) O 00045 DESChIiEDEN, dEssen Ausgangsstoffe BaCO,, SrCO,,
Zn0O, Eu,0,, SiO,, Dy,0, und Al,O, sind.

Praparation:

[0034] Die angegebenen Ausgangsstoffe werden im oben angegebenen stéchiometrischen Verhaltnis ge-
mischt. Die Mischung wird bei der Temperatur von 1220 °C unter reduzierenden Bedingungen vorgegliht.
Nach Zerkleinerung des Gluhgutes wird ein zweiter Glihprozel3 unter reduzierender Atmosphare in einem
Stickstoff/Wasserstoffgemisch bei einer Temperatur von 1220 °C angeschlossen. Die zweistlindige Zweitglu-
hung ergibt ein homogenes Endprodukt, welches dann mit Wasser gewaschen, getrocknet und gesiebt wird.
Die erhaltene Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaximum bei der Farbwellenlange von 445 nm mit
verlangerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0035] In der finften Zeile der Tab. 1 ist der Leuchtstoff mit der Zusammensetzung
(Bay,615576,005ZMo,005E Uo,075)3M30,06MMNo, 01 (Sl 008G€0,002)2( G0, 0001 DYo0,0001)Os000s ESChriEbEN, dessen Ausgangs-
stoffe BaCO,, SrCO,, Zn0O, Eu,0,, MgO, MnCO,, Si0O,, GeO,, Dy,O, und Ga,O, sind.

Praparation:

[0036] Nach guter Durchmischung der Ausgangsstoffe schlie3t sich ein Glihprozess an, der entsprechend
der Reaktionsbedingungen bei der Temperatur von 1225 °C unter reduzierender Atmosphare in einem Stick-
stoff/Wasserstoffgemisch 3 Stunden lang durchgefiihrt wird. Das Endprodukt wird zerkleinert, mit Wasser ge-
waschen, getrocknet und gesiebt. Die erhaltene Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaximum bei der
Farbwellenlange von 543 nm mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0037] In der sechsten Zeile der Tab. 1 st der Leuchtstoff mit der Zusammensetzung
(Bayg 6,57, 04ZN6,01Ca0,01E U5 02):MY(Sio 6G€4 1)2(Ga0 0001DY0,0002)O7,0004s  DESChrieben,  dessen  Ausgangsstoffe
BaCO,, SrCO,, ZnO, CaCO,, Eu,0,, MgO, SiO,, GeO,, Dy,0, und Ga,0O, sind.

Praparation:

[0038] Nach erfolgter intensiver Durchmischung der Ausgangsstoffe in stdchiometrischem Verhaltnis schlief3t
sich ein Gluhprozess bei der Temperatur von 1235 °C unter reduzierender Atmosphare in einem Stick-
stoff/Wasserstoffgemisch mit einer Zeitdauer von 4 Stunden an. Das Endprodukt wird zerkleinert, mit Wasser
gewaschen, getrocknet und gesiebt. Die erhaltene Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaximum bei
der Farbwellenlange von 548 nm mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0039] In der siebten Zeile der Tab. 1 ist der Leuchtstoff mit der Zusammensetzung
(Bay 6Ky 05DYo 05EU, 1)M@,AL;O,, beschrieben, dessen Ausgangsstoffe BaCO,, K,CO,, Dy,0,, Eu,0,, MgO und
Al O, sind.

Praparation:

[0040] Nach stochiometrischer Einwaage der Ausgangsstoffe wird die erhaltene Mischung, die zuséatzlich
Flussmittel AIF, enthélt, bei der Temperatur von 1420 °C unter reduzierender Atmosphére in einem Stick-
stoff/Wasserstoffgemisch 2 Stunden lang gegliiht. Das Gluhprodukt wird zerkleinert, mehrmals mit Wasser ge-
waschen, getrocknet und gesiebt. Die erhaltene Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaximum bei der
Farbwellenlange von 452 nm mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer.
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[0041] Die relative Emissionsintensitat (rel. Int.) des Leuchtstoffes (Ba, K 4sDY; 0sEU, 1 )Mg,AlLO,; ist in Fig. 1
in Abhangigkeit von der Warmetemperatur im Bereich von 100 K bis 900 K dargestellt. Der Leuchtstoff weist
eine relative Intensitat von gréfRer 0,8 im Temperaturbereich von 200 K bis etwa 600 K auf.

[0042] In der achten Zeile der Tab. 1 ist der Leuchtstoff mit folgender Zusammensetzung
(Bay, 1551 sEU( 05)4Al12 5581 46006DY0,00004S10,00sO25 0075 DESChrieben, dessen Ausgangsstoffe BaCO,, SrCO,, Eu,0s,
Al,O,, Ga,0,, SiO, und Dy,0, sind.

Praparation:

[0043] Nach Einwaage der stochiometrischer Mengen der angegebenen Ausgangsstoffe wird die homogene
Mischung unter Beigabe des Flussmittels Borsaure bei einer Temperatur von 1420 °C unter reduzierender At-
mosphare in einem Stickstoff/Wasserstoffgemisch 2 Stunden lang in einem Korundtiegel gegluht. Anschlie-
Rend wird das erhaltene Glihprodukt zerkleinert und nochmals intensiv gemischt und einem nochmaligen
Gluhprozess bei gleichen Bedingungen unterzogen. Das dann erhaltene Endprodukt wird zerkleinert, mit Was-
ser gewaschen, getrocknet und gesiebt. Die erhaltene Leuchtstoffverbindung besitzt ein Emissionsmaximum
bei der Farbwellenlange von 496 nm mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0044] In der neunten Zeile der Tab. 1 st der Leuchtstoff mit folgender Zusammensetzung
(Bay 47Sr; sEU 03)Al 5067G80 4DY0,0003510,00404.006 0ESChrieben, dessen Ausgangsstoffen BaCO,, SrCO,, Eu,0s,
Al,O,, Ga,0,, SiO, und Dy,03 sind.

Praparation:

[0045] Die Ausgangsstoffe werden im stochiometrischen Verhaltnis unter Zugabe der Flussmittel Borsaure
und Ammoniumchlorid gemischt und bei einer Temperatur von 1420 °C unter reduzierender Atmosphare in ei-
nem Stickstoff/Wasserstoffgemisch 2 Stunden lang gegliiht. Der Glihprozess wird nach Zerkleinerung und Mi-
schung des Gluhkuchens wiederholt. Das Endprodukt wird zerkleinert, mit Wasser gewaschen, getrocknet und
gesiebt. Die erhaltene Verbindung besitzt ein Emissionsmaximum bei der Farbwellenlange von 523 nm mit ver-
langerter Fluoreszenzlebensdauer.

[0046] In Fig. 2 sind die Regenbogenfarben im Emissionsspektrum der nicht dargestellten Lichtquelle 1 auf-
gezeigt. Die Lichtquelle 1 ist aus dem Gemisch der Leuchtstoffe

(Bag gKo,05DY0,05E U0 1)MT2Al 60,7, Bag 6550 0220 005E U0 01)(Sio 07G€0,03)2(Alo,002DY0,00003) Os 003045 UND

(Bay 6606570.015C80,005E U001 Pro.0004)3(Sig 06 G€001)O0s,001 NErgestellt. Die relative Emissionsintensitat (rel. Int.) bei
der Farbe Ultraviolett bei der Wellenlange 380 nm betragt 0,04, bei der Farbe Blau bei der Wellenlange 490
nm betragt sie 0,034, bei der Farbe Griin bei der Wellenlange 508 nm betragt sie 0,02, bei der Farbe gelb bei
der Wellenlange 560 nm betragt sie 0,024 und bei der Farbe Rot bei der Wellenlange 610 nm betragt sie 0,02.
[0047] Nach Abschalten der Anregungsenergie bei der Lichtquelle 1 strahlt die Lichtquelle noch ein gelbliches
Licht mit einer relativen Emissionsintensitat (rel. Int.) von 0,0375 im Emissionsmaximum bei der Farbwellen-
lange von 580 nm aus, welches in Fig. 3 dargestellt ist.

Patentanspriiche

1. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer, dadurch gekennzeichnet, dass sie zuséatzlich
zu den Aktivatoren ein oder mehrere Co- Aktivatoren aus La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu,
Bi, Sn, Sb und ahnliche Stoffe als weitere Lumineszenzzentren zur Verbesserung der Temperaturstabilitat des
Leuchtstoffs besitzen.

2. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass
der Leuchtstoff aus Silikat-Germanat mit einer Dotierung von Europium zur Erh6hung der Temperaturstabilitat
eine zusatzliche Dotierung entsprechend der Summenformel
M', M", (Si,_, Ge,), (Al, Ga, In), (Sb, V, Nb, Ta),0 ..pszcs3a2+502-n2) Xn: EUy s R, besitzt, wobei
M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Ca, Sr, Ba, Zn
M" = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Mg, Cd, Mn, Be
R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er ,Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
X = ein lon von F, Cl, Br zum Ladungsausgleich
und
0,5sas8
0<bs5
0<c=<10
0sdv2
0<ses?2
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0<n<4
0<x<0,5
0<y=<0,5
0<z<1sind.

3. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass
der Leuchtstoff aus Aluminat-Gallat mit einer Dotierung von Europium zur Erhéhung der Temperaturstabilitat
eine zusatzliche Dotierung entsprechend der Summenformel
M',(Al,Ga),,(Si, Ge),0,s.,, : EU,, R, besitzt, wobei
M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Sr, Ba, Ca, Mg, Zn
R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
und
0 < p =1 sind, oder eine zusatzliche Dotierung entsprechend der Summenformel
M" (Al, Ga) ,(Si, Ge),0,.,, : Eu,, R, besitzt, wobei
M" = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Sr, Ba, Ca, Mg, Zn
R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er ,Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
und
0<<1
0<x<0,5
0<y<0,5sind.

4. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass
der Leuchtstoff aus Aluminat mit einer Dotierung von Europium zur Erh6hung der Temperaturstabilitat eine zu-
satzliche Dotierung entsprechend der Summenformel (M', M", M™)M™ ,Al,;O,; : Eu, , R, besitzt, wobei
M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Ba, Sr, Ca
M" = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Li, Na, K, Rb
M"™ = Dy
M"™ = Mg, Mn und
R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb und
0<x<0,5
0=<y=0,5sind.

5. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass
der Leuchtstoff aus Erdalkalialuminat-Gallat mit einer Dotierung von Europium zur Temperaturstabilitatserho-
hung eine zusétzliche Dotierung entsprechend der Summenformel M',_,(Al, Ga),(Si,Ge).O sy 14302 - EU,, Ry be-
sitzt,
wobei M' = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe Ca, Sr, Ba, Mg und
R = ein oder mehrere Elemente aus der Reihe La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Bi, Sn, Sb
und
O<as1
0<b=<10
0=<c=<8
0<x<0,5
0=<y=0,5sind.

6. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet,
dass sie allein oder als Mischung von mehreren Leuchtstoffen zur Anwendung kommen.

7. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet,
dass ihre Anwendung als Emissionsschicht bei der Herstellung von LED erfolgt.

8. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet,
dass sie in der Schicht zur Erzeugung von farbigem bis weiRem Licht bei LED eingesetzt sind.

9. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet,
dass sie zur Erzeugung eines Farbwechsels bei der Strahlenemission bei Abschalten der Erregungsenergie
der emittierenden Schicht bei LED Anwendung finden.

10. Leuchtstoffe mit verlangerter Fluoreszenzlebensdauer nach Anspruch 1 bis 6, dadurch gekennzeich-
net, dass sie allein oder als Gemisch mehrerer Leuchtstoffe bei der Herstellung der Emissionsschicht in kom-
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pakten Energiesparlampen eingesetzt sind.

Es folgen 3 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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