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单颗粒诊断法和高通量计算发现新型荧光粉 
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摘  要：伴随互联网智能时代的开启，发光材料的研发模式也从传统的“试错”、“经验指导实验”向“理论预测、实验验

证”的新模式转变。高效的理论预测和快速的实验验证是实现这一转变的关键所在。现阶段，高通量计算、机器学习等理论

预测方法日渐成熟，单颗粒诊断法等实验方法更加高效，为新型发光材料的研制奠定了理论和实验基础。简要概述了近年来

在稀土发光材料领域，基于单颗粒诊断法和高通量计算挖掘发现新型荧光粉的研究进展。 
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Discovering Novel Phosphors by Single–Particle Diagnosis and High-Throughput Calculations 
 

LI Shuxing, XIE Rongjun 
(College of Materials, Xiamen University, Xiamen 361005, Fujian, China) 

 
Abstract: The model of developing luminescent materials has transferred from the conventional “trial and error” to “experience– 
guided experiments”, and further to a novel paradigm of “theoretical prediction and experimental verification”. Efficient theoretical 
prediction and rapid experimental verification are a key to this transformation. The theoretical prediction methods such as 
high-throughput calculations and machine learning are becoming more and more mature, and the corresponding experimental 
methods such as single–particle diagnosis are more efficient, laying a theoretical and experimental foundation for the development of 
novel luminescent materials. This review briefly summarizes recent research progresses on discovering new rare earth-activated 
luminescent materials based on single-particle diagnosis and high-throughput computation approaches. 
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半导体照明与新型显示技术已经广泛应用于智

慧照明、高清显示、医疗健康、植物生长和可见光

通信等诸多领域，市场巨大，前景广阔。稀土发光

材料是实现这一技术的关键核心材料，其发光性能

直接影响器件的光效、色温、显色指数、色域、可

靠性等一系列重要的性能指标。针对半导体照明与显

示技术新的发展方向和应用需求，探索和发现新型发

光材料迫在眉睫。为了实现发光材料的高效设计，

提高新型发光材料的研发效率，提升应对高性能新

材料需求的快速反应能力，发光材料的研发模式已

经从传统的试错模式向高效简便的新模式转变。 
此前，发现新型发光材料的方法主要包括：1)

经验规律试错法：依据经验规律从材料数据库中筛

选出合适的候选材料，该方法具有很大的随机性，

而且效率低；2) 组合化学法：该方法使新材料的发

现过程由传统的“叉鱼法”转变成了“网鱼法”，是

一种高通量实验方法，但实验工作量大，盲目性强，

需要解析粉末 XRD 衍射数据以验证是否获得了新

材料；3) 单晶生长法：该方法需要将材料的单晶颗

粒生长到 100 µm 及以上，通过单晶结构解析，确 
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认其是否为新材料，受制于单晶的生长和制备条

件，该方法仅限于熔点较低的材料体系，效率也较

低；4) 化学结构单元取代法：该方法需要从现有

材料中筛选出特定的原始结构模型，对其进行结构

单元取代，难以突破原始结构，发现新材料的概率

较低。 
在实验方法上，由于 Eu2+、Ce3+等发光中心的

发光性能主要取决于基质材料的物理和化学性质，

可以通过发光颜色区分不同物相的发光颗粒，以此

为探针，研究人员发明了单颗粒诊断法，为新型发

光材料的快速发现奠定了实验基础。在发光材料的

基础研究领域，现有工作主要集中在对单一或少量

发光材料的实验和理论研究，缺少对发光材料构效

关系的共性认识和物理本质的深刻理解，难以有效

指导发光材料的性能调控和优化。数据驱动方法为

系统性认知发光材料的物理规律提供了可能，目前

高通量计算和机器学习已被成功用于预测发光材料

性能和设计新型发光材料体系，但仍处于起步阶段。

本文将简要概述近年来基于单颗粒诊断法和高通量

计算发现新型荧光材料的研究进展。 

1  单颗粒诊断法 
2014 年，日本国立材料研究所的 Sialon 研究小

组报道了单颗粒诊断法[1]，用于快速发现新型发光

材料。与传统实验方法相比，单颗粒诊断法具有周

期短、效率高等优点，其基本原理和步骤如图 1 所

示。首先，根据对已知发光材料体系和组成的认知，

筛选确认新材料的主要组成元素，构筑组成元素相

图，设计不同的化学组成池，掺杂稀土发光中心 Eu2+

或 Ce3+，进行荧光粉体的合成；然后，从任意烧成

的粉体中筛选出不同发光颜色且粒径尺寸≥10 µm
的发光颗粒，由于 Eu2+或 Ce3+的发光与基质材料有

关，不同物相的发光颗粒可以通过发光颜色进行区

分；进一步地，利用高分辨率的单晶 X 射线衍射

仪进行物相结构分析，确认其是否为新物相，对于

新物相进一步确认其化学组成；最后，利用单颗粒

荧光光谱仪测试新型发光材料的发光光谱、量子效

率和热猝灭等光学性能。 
 

 
 

图 1  单颗粒诊断法的基本原理及步骤[1] 
Fig. 1  Basic principle and procedure of single-particle-diagnosis[1] 

 
自提出单颗粒诊断法以来，探索和发现新型发

光材料的效率大幅度提升。日本国立材料研究所和

厦门大学先后报道了多个新型氮化物荧光材料(如
表 1)，如在 Ba−Si−Al−N 四元体系中[1]，发现了正

交晶系的 Ba5Si11Al7N25 [空间群 Pnnm (No. 58)]和单

斜晶系的 BaSi4Al3N9 [空间群 P21/c (No. 14)]。
Ba5Si11Al7N25:Eu2+荧光颗粒在405 nm的蓝光激发下，

发射光谱的峰值波长为 568 nm，半峰宽为 98 nm，

量子效率为 36.7% ± 4.2%，在 150 ℃时发光强度仍

能保持室温下的 65%；BaSi4Al3N9:Eu2+荧光颗粒在

365 nm 的紫外光激发下，发射光谱的峰值波长为

500 nm，半峰宽为 67 nm。在 Ba−Li−Si−Al−N 五元

体系中[2]，发现了正交晶系的 Ba2LiAlSi7N12 [空间群

Pnnm (No. 58)]，Ba2LiAlSi7N12:Eu2+荧光颗粒在

400 nm 的紫光激发下，发射光谱的峰值波长为

515 nm，半峰宽为 61 nm，量子效率为 79%，热稳

定性能优异，在 200 ℃和 300℃时发射光谱的峰值

强度分别能保持室温下的84%和76%。在La−Sr−Si− 
O−N 五元体系中 [3–4]，发现了六方晶系的 La26–x 

SrxSi41O1+xN80–x:Eu2+ (x=12.81)(空间群 6P )，La26–x 

SrxSi41O1+xN80–x:Eu2+荧光颗粒在 400 nm 的紫光激

发下，发射光谱的峰值波长为 656 nm，半峰宽为

120 nm，由于 La/Sr 和 O/N 在晶格中的占位均为无

序随机，量子效率较低(<1%)，热稳定性能较好，在

150 ℃时发光强度仍能保持室温下的 53%。在

Sr−Si−Al−O−N 五元体系中[5]，发现了单斜晶系的
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Sr3Si8–xAlxO7+xN8–x:Eu2+ (x = 12.81) [空间群C2/c (No. 
15)]，Sr3Si8–xAlxO7+xN8–x:Eu2+荧光颗粒在 355 nm 的

紫外光激发下，发射光谱的峰值波长为 460 nm，半

峰宽为 73 nm，量子效率为 44.9%，热稳定性能也

较差，热猝灭温度仅为 97 ℃。在 Ca−Si−O−N 四元

体系中[6]，发现了单斜晶系的 Ca1.62Eu0.38Si5O3N6 [空
间群 Cm (No. 8)]，Ca1.62Eu0.38Si5O3N6 荧光颗粒在

377 nm 的紫外光激发下，发射光谱呈现出双峰发

射，峰值波长分别位于 470 nm 和 592 nm，其中

592 nm 处的峰值强度较高，双峰发射源于晶格中

Ca 占据 2 个格位，且 2 个格位的配位环境差别较大。

在 405 nm 激发下，其量子效率为 22.5%，热稳定性

能较优异，150 ℃时仍可保持室温下 64%的发光强

度。在 Sr−Si−O−N 四元体系中，发现了单斜晶系的

Sr3Si8O4N10:Eu2+ (空间群 P21/n)，Sr3Si8O4N10:Eu2+荧

光颗粒在 450 nm 的蓝光激发下，发射光谱峰值波长

位于 561～601 nm (通过改变 Eu2+掺杂浓度实现了

峰值波长的调控)，半峰宽为 128～138 nm，量子效

率为 32%，热稳定性能较优异，热猝灭温度较高为

237 ℃，相关研究成果尚未发表。在 Eu−Li−Si−Al− 
O−N六元体系中[7]，发现了三方晶系的Eu3.60LiSi13.78 

Al6.03O6.82N22.59 (空间群 P3m1)，它属于这一大类结

构 A4−mBnC19+2mX29+m (A=Sr, La, Eu, Ce; B = Li; C = 
Si, Al; X = O, N; 0≤m≤1; 0≤n≤1)，在此基础上

发现了2个新型的荧光材料：Sr3.61LiSi14.27Al5.61O6.19 

N23.25 (Sr−sialon, m=0.41, n=1)和 La2.85Sr0.76LiSi14.86 

Al4.93O2.89 N26.51 (LaSr−sialon, m=0.40, n=1) ，

Sr−sialon:1%Eu和LaSr−sialon:1%Eu的发射光谱峰

值波长分别位于 475 nm 和 470 nm，前者的量子效

率较高可以达到 55%，但后者的量子效率较低；另

一方面，前者的热猝灭较严重，而后者的热稳定性

较好。Sr−sialon: 1%Ce3+在 355 nm 的紫外光激发

下，发射光谱的峰值波长位于 422 nm，半峰宽为

80 nm，量子效率为 80%；LaSr−sialon:1% Ce3+

的发射光谱与前者类似，但由于 La 部分取代 Sr
之后减小了基质的禁带宽度，导致其量子效率和

热稳定性较差。此外，利用单颗粒诊断法还在

Sr−B−Si−Al−N 五元体系中[8–9]，发现了六方晶系的

Sr2B2–2xSi2+3xAl2–xN8+x (空间群 62P c )，其中，B 和

Si 在晶格中无序占位， Sr2B2–2xSi2+3xAl2–xN8+x 
(x=0.15):Eu2+在 360 nm 的紫外光激发下，发射光谱

的峰值波长位于 595～623 nm (通过增大 Eu2+浓度

获得)，量子效率为 46%，热稳定性能较差，热猝

灭温度较低为 7 ℃。 

表 1  基于单颗粒诊断法发现的新型荧光粉及其发光性能 
Table 1  New phosphors discovered based on single-particle-diagnosis and their luminescent properties 

Chemical formula Space group Excitation/Emission Quantum efficiency Thermal quenching References 

Ba5Si11Al7N25:Eu2+ Pnnm 405/568 nm 36.7% 65%@150 ℃ [1] 
BaSi4Al3N9:Eu2+ P21/c 365/500 nm   [1] 
Ba2LiAlSi7N12:Eu2+ Pnnm 400/515 nm 79% 84%@200 ℃ [2] 
La26–xSrxSi41O1+xN80–x:Eu2+ 6P  400/656 nm <1% 53%@150 ℃ [3–4] 
Sr3Si8–xAlxO7+xN8–x:Eu2+ C2/c 355/460 nm 44.9% 50%@97 ℃ [5] 
Ca1.62Eu0.38Si5O3N6:Eu2+ Cm 377/470&592 nm 22.5% 64%@150 ℃ [6] 
Sr3Si8O4N10:Eu2+ P21/n 450/561～601 nm 32% 50%@237 ℃  
Sr−sialon:Ce3+ P3m1 355/422 nm 80%  [7] 
Sr2B2–2xSi2+3xAl2–xN8+x:Eu2+ 62P c  360/595～623 nm 46% 50%@7 ℃ [8–9] 

 

2  高通量计算 
在现今大数据时代，数据驱动是材料科学的发

展趋势。早在 2011 年，美国就提出了材料基因工程

计划，旨在借助计算机获得材料组成–结构–性能间

的关系，理论预测指导实验探索，使材料从研发到

应用的速度至少加快一倍，成本至少降低一半。数

据驱动模式的材料研发过程包括：1) 建立高质量的

数据库；2) 构建准确的筛选判据；3) 基于判据完

成高通量计算筛选，获得理论候选材料；4) 借助实

验验证与优化，获得目标材料。 

在高通量计算、机器学习等理论计算预测新型

发光材料方面，取得的主要研究进展包括： 
1) 建立发射光谱半峰宽的物理描述子，指导筛

选窄带发射的红色荧光材料[10]：窄带发射的红色荧

光材料对于获得高光效、宽色域的半导体照明与显

示器件至关重要，然而，现有红色荧光材料存在发

射光谱半峰宽较宽(如氮化物红色荧光材料)或者化

学性能不稳定(如氟化物红色荧光材料)等缺点。为

了研制出窄带发射的红色荧光材料，加州大学圣地

亚哥分校的 Shyue Ping Ong 教授基于能带结构计

算，构建了 Eu2+激活窄带红色荧光材料的电子能带
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结构判据：即 Eu2+ 4 f 7能带最上层 2 个能级之间的

劈裂值(ΔEs)>0.1 eV，利用这一结构判据，对 2259
种三元/四元氮化物进行了高通量筛选，最终将研究

目标缩小至 5 种候选材料上。 
 

 
 

图 2  数据驱动开发新材料的原理及步骤 
Fig. 2  Principles and steps of data-driven development of new 

materials 
 

2) 建立稀土氧化物发光材料热猝灭性能的描

述子，指导筛选低热猝灭的荧光材料：随着半导体

照明与显示器件朝着更大功率、更高功率密度的方

向发展，对发光材料的热稳定性能提出了更高的要

求，低热猝灭的荧光材料对于获得高光效、高可靠

性的光源器件十分重要。加州大学圣地亚哥分校的

Shyue Ping Ong 教授基于第一性原理分子动力学模

拟、发光中心拓扑结构分析，并结合电子能带结构

计算，建立了稀土氧化物发光材料的热猝灭性能与

材料组成、发光中心局域配位结构和电子能带结构

之间的定量关系，获得了统一的热猝灭理论模型，

在此基础上建立了热猝灭性能的预测判据，该判据

的预测误差为 3.1%～7.6%[11]。此外，还阐明了热猝

灭性能与发光中心局域配位结构刚性的内在联系，

丰富和补充了传统的发光理论。不过，值得一提的

是，该判据的建立是以氧化物基质荧光材料的数据

库为基础的，因此该判据是否适用于其他材料体系，

尚待研究。 
3) 建立 Eu2+激活荧光材料发射波长的筛选判

据，指导筛选超长发射的近红外荧光材料：近红外

荧光材料在传感、探测、无损检测领域具有巨大的

应用潜力，然而现有的 Cr3+激活的近红外荧光材料

吸收效率低，阻碍了实际应用中器件效率的提高。

Eu2+发光中心具有高吸收效率的特点，但其发射峰

值波长主要位于可见光区域，较少大于 700 nm。为

了筛选出 Eu2+激活的近红外荧光材料，厦门大学和

加州大学圣地亚哥分校合作[12]，将第一性原理计算

与传统“共价–静电相互作用模型”相结合，统计分

析了 Eu2+激活的氮化物发光材料的发射峰值波长与

基质材料的化学性质、局域配位结构、电子能带结

构之间的定量关系，建立了 Eu2+激活荧光材料的发

射波长与 6 个参数(禁带宽度(Eg)，光谱极化率(αsp)，
结构缩合度 (κ)，发光中心与最近邻原子的键长

(lA-N)，发光中心与第二近邻原子的键长(lA-A)，发光

中心局域配位结构的畸变度(θ))的定量函数关系

M(λ) = f1 (Eg) + f2 (αsp, κ, lA-N, lA-A) + f3 (θ, lA-N)，来预

测 Eu2+激活荧光材料的发射波长，获得预测误差为

7 nm 的预测模型。然后，对化学通式为 AaBbCcNx

的 223 个氮化物进行了高通量计算并筛选出发射波

长>700 nm的 5个候选材料，并在实验上合成了Eu2+

激活的上述 5 个材料，其发射波长的实验值与预测

值吻合良好，该研究为定向筛选特定发射波长的荧

光材料奠定了基础。韩国世宗大学收集了 92 个 Eu2+

激活荧光材料，提取了 29 个化学和结构相关的特征

描述符，建立了一个由 18 个机器学习算法组成的集

成机器学习平台，用来预测 Eu2+激活荧光材料的发

射波长，获得了可接受的保留数据集测试结果，其

中 R2>0.6、MSE<0.02 和 test_R2/training_R2>0.77[13]。 
此外，美国休斯顿大学的研究者将禁带宽度

(Eg)和 Debye 温度(Θ)分别作为无机荧光材料热猝灭

和量子效率的简单判据，认为禁带宽度越大，越容

易获得低热猝灭的荧光材料，同时德拜温度越高，

越容易获得高量子效率的荧光材料。基于此，利用

机器学习和密度泛函理论计算对 2071 种化合物进

行大数据计算，最终筛选出具有宽带隙和高 Debye
温度的 NaBaB9O15 化合物，通过掺杂 Eu2+，获得低

热猝灭、高量子效率(95%)的荧光粉[14]。随后，他们

又利用机器学习技术分析了 160 种 Ce3+激活的荧光

材料，建立了预测 Ce3+ 5d 能级质心位移的模型，奠

定了预测 Ce3+激活的荧光材料光学性能的基础[15]。 
除了构建筛选判据，加州大学圣地亚哥分校的

研究者还利用第一性原理计算、高通量计算、数据

挖掘和数据库等材料信息学技术，提出了“探索化

学空间设计全新发光材料”的概念，利用高通量离

子替换算法挖掘新型荧光材料，并与汉阳大学、厦

门大学的研究者合作，报道了如下新型荧光材料： 
1) Sr2LiAlO4:Eu2+/Ce3+新型荧光材料：虽然

Sr、Li、Al、O 属于组成荧光材料的常见元素，且

地表储量丰富，成本低，但是迄今为止，Sr–Li– 
Al–O 四元体系中尚未有化合物报道。加州大学圣

地亚哥分校和汉阳大学合作，利用 Sr–Li–Al–O 对

ICSD 数据库中的已有结构进行高通量离子替换，

获得 918 个全新的候选材料，通过相态稳定性、
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Eg、Θ 以及近紫外区域的吸收等判据的层层筛选，

发现并在实验上成功合成一种全新的、化学稳定

好、热猝灭性能优异的 Sr2LiAlO4:Eu2+/Ce3+黄绿色

荧光材料[16]。比利时鲁汶大学 Geoffroy Hautier 教

授评论指出数据驱动晶体结构预测可以发现一些标

准化学替换法难以获得的、令人惊讶的新型化合

物，如 Sr2LiAlO4，且在实验上成功合成证实其真实

存在[17]。 
2) Sr2AlSi2O6N:Eu2+白光荧光材料：加州大学圣

地亚哥分校和厦门大学合作，基于发光中心局域配

位环境的多样性利于获得宽带发光材料的认知，选

择 Sr–Al–Si–O–N 作为目标材料体系，利用高通量

离子替换，获得 496 个新的候选材料，又经高通量

筛选和密度泛函理论计算，认为 Sr2AlSi2O6N 结构

中 Al/Si 和 O/N 可以随机无序分布，这种特殊结构

为 Sr2AlSi2O6N:Eu2+发射出迄今为止最宽(半峰宽

230 nm)的覆盖整个可见光光谱(400～800 nm)的白

光奠定了基础[18]。 
值得一提的是，高通量计算、机器学习等数据

驱动的材料研发模式的核心在于建立可靠的筛选判

据，而精确筛选判据的建立依赖于大量详实可靠、

高质量的数据收集。基于此，数据驱动模式的材料

研发过程包括：建立高质量数据库，构建准确的筛

选判据，依靠判据进行高通量筛选，获得理论上优

选的候选材料，最终借助实验优化获得目标材料。

现阶段，对于发光材料而言，当务之急是建立高质

量的发光材料数据库，进而利用高通量计算建立不

同发光性能的描述符，这是数据驱动研发新型荧光

材料的基础和关键所在。 

3  结束语 
综上所述，相较于传统方法，单颗粒诊断法大

幅度提升了探索和发现新材料的效率，但在化学空

间设计(或化学组成元素选择)方面，主要依赖于传

统经验，具有很大的盲目性，如果可以借助大数据

计算指导化学空间的设计，将极大提高新型发光材

料的研制速度。此外，基于数据驱动的高通量计算、

机器学习等理论预测方法通过在海量材料数据库中

快速筛选获得预期材料，成为加速新型荧光材料发

现的有力工具和有效方法，为快速发现下一代发光

材料带来了新的机遇，然而，该技术在发光材料领

域的应用仍然处于起步阶段，先进的数据挖掘技术、

有效理论预测模型、以及先进的实验验证技术是设

计、筛选和发现新型发光材料的必要条件。 
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