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共取代策略增强 NaLaCaTeO6:Eu3+的发光性能 

及在白光发光二极管中的应用 
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摘  要：高效和热稳定的红色荧光粉能够有效改善荧光粉转换型白光发光二极管的性能。采用高温固相反应法制备了一系

列新型的 NaLaCaTeO6:xEu3+荧光粉。在 395 nm 激发下，NaLaCaTeO6:Eu3+样品呈现出 Eu3+的特征跃迁峰。通过[Na+–La3+]取
代[Ca2+–Ca2+]离子对的共取代策略，NaLaCaTeO6 中 Eu3+的最佳掺杂浓度提高至 60%(摩尔分数)，该荧光粉的色纯度和内量

子效率分别高达 99.87%和 67.6%。另外，该荧光粉的发光强度和热稳定性比取代前的 Ca3TeO6:0.2Eu3+样品也有明显提升，

在 420 K时的发射强度仍保持在 300 K时的 91.7%。所制备的白光LED显色指数Ra为 80.6，CIE色度坐标为(0.317 6, 0.334 0)，
表明所制备的 NaLaCaTeO6:0.6Eu3+红色荧光粉在固态照明中具有广泛的应用前景。 
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荧光粉转换型白光发光二极管 (pc-WLEDs)因
其固有的能效、耐用性和环境友好性等优点，在照

明、显示器、汽车、医疗等行业中得到了广泛的应

用[1–5]。尤其在照明器件中，它们是实现高效节能照

明的关键。自 20 世纪 90 年代以来，主要采用蓝光

LED 芯片+黄色荧光粉的方式来实现白光，这种方式

虽然能够充分利用 LED 的高效率和荧光粉的光谱变

换特性 [6–7]，但也面临着显色指数低(CRI)、红色成

分缺乏导致的色温难以调节等挑战。此外，芯片发出

的蓝光也会带来潜在的健康风险。目前，常见的商用

红色荧光粉主要包括 Eu2+和 Ce3+掺杂的氮化物，如

CaAlSiN3:Eu2+ [8]、Sr2Si5N8:Eu2+ [9]、Ca2Si5N8:Ce3+[10]

以及 Mn4+掺杂的氟化物 K2SiF6:Mn4+ [11]。然而，在

这些氮化物荧光粉的合成过程中，往往需要高温高

压的苛刻条件。而在氟化物荧光粉的合成中，通常

涉及使用有毒的氢氟酸溶液作为原料，从而限制了

此类材料的广泛应用。为了开发具有高显色指数和

合适色温的白光 LED 以满足照明和显示技术的迫

切需求，探索能够被近紫外光有效激发、且具有高

效率和优异热稳定性的新型红色荧光粉成为目前发

展的新趋势。 
Eu3+作为一种典型的红色发光材料激活剂，其

在约 395 nm 处的 7F0→5L6 跃迁吸收能够与近紫外

(n-UV)芯片很好地匹配。与氮化物和氟化物相比，

Eu3+激活的氧化物红色荧光粉不仅具有环境友好的

优点，同时还具有制备简便、热稳定性高、耐腐蚀

性强等特点 [12–14]。另外，合适的基质结构在有效增

强 Eu3+的 5D0→7F2 超敏跃迁中起着至关重要的作

用，这也是实现高亮度红光发射的基础。碲酸盐基

氧化物材料因其优异的物理化学稳定性和低声子能

量，有望超越镧系离子的非辐射衰变，被认为是稀

土离子的特殊发光基质候选者，广泛应用于WLED、

防伪、安全油墨等领域[15–18]。近年来，钙钛矿型碲

酸盐发光材料因其组成的多样性而备受关注[19–21]。

Ca3TeO6 作为双钙钛矿家族的一员，结构中的 Ca2+

具有 2 个显著不同的位点：间隙 Ca 位点(非反演对  
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称中心位点)和八面体 CaO6 位点(反演对称中心位

点 ) 。由于不同位点独特的配位环境，使得

Ca3TeO6:Ln3+ (Ln = Eu, Dy, Sm)系列发光材料相继

被报道[22–25]。通常，荧光粉的发射强度与激活离子

的数量存在着密切联系。由于 Ln3+和 Ca2+之间离子

半径和电荷的显著差异，导致 Ln3+在 Ca3TeO6:Ln3+

体系中的掺杂量普遍较低，其发光性能也受到较大

影响。 
考虑到双钙钛矿化合物组成元素的多样性和结

构的可调性，可以通过元素调节来有效调控基质结

构的变化，从而设计具有特定功能的发光材料。Xia
等 [26–27]首次提出化学单元共取代的策略，利用

[Mg2+–Si4+]对[Al3+–Al3+]化学单元的共取代，实现了

Ca2(Al1–xMgx)(Al1–xSi1+x)O7:Eu2+黄长石结构化合物

从蓝绿色至黄绿色发光的光谱调控。随后，该团队

又在 Ca2Al2Si1–xO7:Eu体系中提出了[2Ca2+–Si4+] 对
[Eu2+–Eu3+–Al3+]的共取代模型，解释了该材料中晶

体结构的稳定性与电荷平衡机理[28]。另外，Guo
等[29]利用共取代策略，在不发光的 Sr2CaTeO6:Mn4+

中，用[K+–Y3+]取代[Sr2+–Ca2+]离子对，诱导[TeO6]
八面体产生畸变，从而调整局部晶体场环境，得到

了具有特殊发光性能的 SrKYTeO6:Mn4+荧光粉。 
在这些研究成果的启发下，本工作在 Ca3TeO6

的基础上，设计并合成了一系列能够被近紫外光有

效激发的 NaLa1–xCaTeO6:xEu3+ (NLCT:xEu3+)荧光

粉。考虑到 Eu3+和 Ca2+之间明显的离子半径和电荷

差异，采用[Na+–La3+]对[Ca2+–Ca2+]离子对的共取代

策略，通过对基质结构的调控，有效改善

Ca3TeO6:Eu3+样品中 Eu3+掺杂浓度较低的问题，显

著提高了样品的红光发射和热稳定性，同时，也初

步探讨了所合成样品在 WLED 领域中的应用。 

1  实验 
1.1  制备 

采用高温固相法合成一系列 NLCT:xEu3+ (0.05 
≤ x ≤ 1.00)样品。所用原料均购买于上海阿拉丁生

化科技股份有限公司，主要包括 Na2CO3 (105.99 
g/mol，99.9%)、CaCO3 (100.09 g/mol，99.9%)、TeO2 

(159.6 g/mol ， 99.99%) 、 La2O3 (325.84 g/mol ，
99.99%)、Eu2O3 (351.93 g/mol，99.99%)，将原料按

照化学计量比准确称量，研磨30 min至均匀粉末后，

转移至氧化铝坩埚中，并置于 1473 K 的马弗炉中烧

结 12 h。冷却至室温，再次研磨至细，即得到目标

产物。 

1.2  表征 
采用布鲁克 D8 Advance X-射线粉末衍射仪对

样品进行 XRD 分析，测试电压：40 kV；电流：     
40 mA。利用 JSM-IT800 扫描电子显微镜(SEM)对
样品的微观形貌、元素组成和分布进行测试分析。

采用岛津 UV-2600 光谱仪，以 BaSO4为参比，测试

了样品的紫外–可见漫反射光谱 (DRS)。在日立

F4700 荧光光谱仪上进行了光致发光激发(PLE)、光

致发光(PL)和温度依赖 PL 光谱(300~510 K)的测试。

衰减寿命和内量子效率(IQE)在爱丁堡FLS 980荧光

分光光度计上进行测量。 
1.3  LED 器件封装 

将合成的 NLCT:0.6Eu3+荧光粉和 395 nm 芯片

封装成红色 LED 器件。商用的蓝色 BaMgAl10O17: 
Eu2+(BAM:Eu2+)、绿色(Ba, Sr)2SiO4:Eu2+(BSS:Eu2+)
荧光粉和制备的NLCT:0.6Eu3+红色荧光粉按一定的

比例混合后，封装在 395 nm 芯片上制备 WLED 器

件。在电压为 3 V，驱动电流为 20~120 mA 的条件

下，使用 HP9000 型光色电测试系统测试了 LED 器

件的电致发光光谱(EL)、色温(CCT)、显色指数(Ra)
等相关参数，以作进一步分析。 

2  结果与讨论 
2.1  结构与形貌分析 

NLCT:xEu3+ (x = 0~1.0)样品的 XRD 谱如图 1a
所示。对比可知，NLCT 样品(x = 0)的衍射峰与 ICSD
数据库中 Ca3TeO6 (ICSD 16362)的拟合曲线吻合良

好，表明[Na+–La3+]离子对取代 Ca3TeO6 中的

[Ca2+–Ca2+]离子对，并未对样品的结构造成影响；

其中，x = 0.1~0.6 样品的衍射峰并未出现明显的杂

质峰，说明合成的样品为纯相。然而，当 x = 0.8 和

1.0 时，明显观察到样品在 28.04°和 45.85°附近出现

较小的杂质峰(用*表示)，这可能是因为生成了正交

相的 Eu2TeO6。另外，随着 Eu3+掺杂浓度的增加， 
NLCT:xEu3+样品(101)、(200)和(020)晶面的衍射峰 
强度逐渐增强，当 x = 1.0 时，NLCT:1.0Eu3+样品

在这 3 个晶面的衍射峰强度却发生锐减。由此表

明，Eu3+掺杂浓度对晶面的形成有着显著的影响。

NLCT 的晶胞结构如图 1b 所示，该化合物具有典

型的双钙钛矿特征，属于单斜晶系。该结构是在

Ca3TeO6 的基础上，[Na+–La3+]离子对随机占据八面

体 Ca1O6 位点和间隙 Ca2 位点，从而形成

(Na1,La1,Ca1)O6 和(Na2,La2,Ca2)O7 多面体。Te 原

子与 6 个 O 原子配位，形成 TeO6 八面体。(Na1, 
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La1,Ca1)O6和 TeO6多面体之间通过共顶点的连接

方式形成坚固的三维框架，(Na2,La2,Ca2) 原子则

镶嵌在三维结构的空隙中。由于 Eu3+与 La3+具备

相似的离子半径(Eu3+：离子半径(r) = 0.101 nm，

配位数(CN) = 7；La3+：r = 0.110 nm，CN = 7)，
Eu3+更倾向于占据基质中 La3+的位点，而不是 Te6+

的位点。 
荧光粉的表面形貌在发光二极管的应用中起着

至关重要的作用。图 2a 为 NLCT:0.6Eu3+荧光粉在

5000 放大倍数下的 SEM 照片，由于高温烧结的原

因，样品呈现不规则的团聚状态。图 2b 的 X 射线

能谱(EDS)中出现预期元素 Na、La、Ca、Eu、Te
和 O 的可识别峰，并未检测到其他杂质。元素映射

分析进一步表明，Na、La、Ca、Eu、Te 和 O 等组

成元素在整个颗粒中均匀分布，这也是保证荧光粉

具有均匀发光性能的关键因素。 

     
(a) XRD patterns of NLCT:xEu3+                                         (b) Crystal structure of NLCT lattice 

图 1  NLCT:xEu3+物相分析和晶体结构 
Fig. 1  XRD patterns and crystal structure of NLCT:xEu3+ 

 
图 2  NLCT:0.6Eu3+的微观形貌分析 

Fig. 2  Microscopic morphology images of NLCT:0.6Eu3+ 
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2.2  光学性能分析 
图 3a 为室温下 NLCT:0.6Eu3+在 616 nm 监测

波长下的光致激发光谱。该荧光粉在 225~350 nm
范围内呈现出 1 个宽的吸收带，同时由于

O2–→Eu3+的电荷迁移带 (CTB)以及 Eu3+特征的
7F0→5H3/5H6 跃迁协同作用，在这个宽吸收带中

还包含 1 个尖峰。在 350~500 nm 范围内一系列

不同的激发带则对应于材料中 Eu3+的 4f–4f 跃

迁。结合图 4 的 DRS 分析，随着 Eu3+掺杂浓度

的增加，在 393、413、463 nm 和 530 nm 处的吸

收峰强度也逐渐增强，这进一步证实了 Eu3+被成

功引入到 NLCT 基质中。其中，Eu3+的 7F0→5L6

跃迁导致样品在 393 nm 附近产生最强的吸收带，

这也与基于 InGaN 芯片的白光 LED 非常匹配，

表明所制备的荧光粉在固态照明领域具有广阔

的应用前景。

 
图 3  NLCT:xEu3+的荧光性能、寿命和量子效率分析 

Fig. 3  Luminescence properties, lifetime and quantum efficiency of NLCT:xEu3+ phosphor 

 
图 4  NLCT:xEu3+荧光粉的 DRS 光谱 

Fig. 4  DRS spectra of NLCT:xEu3+ phosphors 

为了全面衡量样品的发光性能，在 395 nm 激发

波长下，测试了 NLCT:xEu3+系列荧光粉的发射光

谱，如图 3b 所示。可以看出，所有样品的 PL 光谱

均在 616 nm 处呈现最强发射。同时，在 579、591、
654 nm 和 702 nm 处也存在一些较弱的发射带，归

属于 Eu3+的 5D0→7FJ (J = 0，1，3，4)跃迁[3]。从发

光强度与 Eu3+浓度关系曲线可以看出，随着 Eu3+浓

度的增加，NLCT:xEu3+样品的发光强度也随之增

强，当 x = 0.6 时，达到最大值，之后，由于 Eu3+–Eu3+

之间电子云重叠程度的增强，导致非辐射能量损失

增加，从而引起浓度猝灭，发光强度又逐渐减弱。 
导致浓度猝灭的非辐射能量转移机制主要以交

换和电多极相互作用为主。其作用机理可以通过临

界距离(Rc)进行初步判断，计算公式如下[30]： 
1
3

c
c

32
4Π

VR
x N

⎡ ⎤
≈ ⎢ ⎥

⎣ ⎦
                       (1) 
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式中：xc、N 和 V 分别为 Eu3+的临界浓度、阳离子

数和晶胞体积。对于 NLCT:0.6Eu3+，xc = 0.6，N = 2，
V = 258.79 Å3。计算可知，Rc值为 7.44 Å，大于 5 Å，

说明 Eu3+的浓度猝灭机制可能受到电多极相互作用

的影响。 
根据 Dexter's 电多极相互作用的能量传递理

论，Eu3+之间相互作用机理的类型可以通过下式

评估[31]： 
1

31
QI K βx

x

−
⎡ ⎤

= +⎢ ⎥
⎣ ⎦

                      (2) 

式中：Q 值为 6、8 和 10 时，分别对应于偶极–偶极、

偶极–四极和四极–四极相互作用的能量传递机制。

对 lg(I/x)~lg(x)进行线性回归分析，如图 5 所示。得

到拟合直线的斜率为–1.81，Q 值为 5.43，最接近 6，
证实了偶极–偶极相互作用是导致 NLCT:xEu3+样品

中浓度猝灭的主要机制。 

 

图 5  NLCT:xEu3+中 lg(I/x)与 lgx 的关系曲线 
Fig. 5  Correlation between lg(I/x) and lgx of NLCT:xEu3+ 

phosphors 

在双钙钛矿 NLCT 基质中，晶体骨架主要由

对称性较高的(Na1/La1/Ca1)O6 和 TeO6 八面体通

过共顶点方式连接而成，对称性较低的(Na2/La2/ 
Ca2)O7 多面体则被封装在三维骨架的间隙中。通

常，Eu3+掺杂剂能够作为检测结构局部对称性的

灵敏探针。当 Eu3+占据反演对称中心的晶格位点

时，其磁偶极跃迁(MD) 5D0→7F1 的橙色发射占主

导地位。当 Eu3+占据非反演对称中心位置时，则

以 5D0→7F2 的电偶极跃迁(ED)红色发射为主。对

于最佳样品 NLCT:0.6Eu3+，其不对称比 R (R = 
IED/IMD) 约为 6.22，结合上述结构分析，Eu3+更倾

向于占据对称性低的间隙 Na2/La2/Ca2 位点，较

大的 R 值也表明 NLCT:0.6Eu3+样品具有高纯红光

发射的潜力。图 3c 的色坐标(CIE 坐标)图进一步

验证了这一结论，当 x 从 0.1 逐渐增加到 0.6，样

品的发光颜色逐渐从橙红色向红色区域移动。

NLCT:0.6Eu3+样品的色坐标落在马蹄线边缘，也

表明该样品具有较纯的红光发射。该系列样品的

CIE 坐标以及色纯度列于表 1。由表 1 可知，最佳

样品 NLCT:0.6Eu3+的色纯度可达 99.87%，高于目

前已报道的其他一些钙钛矿，如 Ba2YSbO6: 
0.7Eu3+(93.8%)[32]、Ca2LuTaO6:Eu3+ (95.8%)[33]、

Sr2LaTaO6:0.15Eu3+(89.2%) [34]等。此外，该样品

的 CIE 色坐标(0.658 1, 0.341 0)与购买的商用红色

荧光粉 Y2O3:Eu3+(0.593, 0.344)相比，更接近理想

红光点(0.670, 0.330)。值得一提的是，与文献报道

的 Ca3TeO6:0.2Eu3+ (CT:0.2Eu3+)样品相比[22]，通过 
[Na+–La3+]对 [Ca2+–Ca2+]离子对的取代，NLCT: 
0.6Eu3+样品中 Eu3+的最佳掺杂浓度显著提高；同

时，其发光强度也明显高于 CT:0.2Eu3+和 Y2O3: 
Eu3+ (如图 3d 所示)，在 395 nm 激发下，NLCT: 
0.6Eu3+ 的积分发光强度分别为 CT:0.2Eu3+ 和

Y2O3:Eu3+的 1.98 倍和 3.97 倍，这也证实了共取代

策略的可行性。 

表 1  NLCT:xEu3+样品的 CIE 坐标和色纯度(λex = 395 nm) 
Table 1  CIE coordinates and color purity of NLCT:xEu3+ 

samples (λex = 395 nm) 
x CIE coordinates Color purity/% 

0.1 (0.622 3, 0.374 0) 99.07 

0.2 (0.644 3, 0.353 8) 99.49 

0.4 (0.656 0, 0.343 0) 99.77 

0.6 (0.658 1, 0.341 0) 99.87 

0.8 (0.655 9, 0.342 9) 99.80 

1.0 (0.655 1, 0.343 8) 99.52 

图 3e 为 395 nm 激 发 波 长 下 测 得 的 
NLCT:xEu3+系列荧光粉的寿命衰减曲线，并对其进

行单指数函数拟合：  

0 expt
tI I A −⎛ ⎞= + ⎜ ⎟

⎝ ⎠τ
                     (3) 

式中：It 为 t 时刻的 PL 强度。随着 Eu3+离子浓度的

增加，NLCT:xEu3+ (x = 0.1~1.0)的衰减寿命分别为

0.683、0.673、0.660、0.544、0.422 ms 和 0.360 ms，
呈现明显地下降趋势。这种下降趋势也为非辐射能

量转移的增加提供了有利的证据。 
此外，内量子效率(IQE)也是衡量荧光粉发光性

能的一个重要指标，其计算公式如下[35]： 

S
int

R S

 
 

L
E E

η ∫
=
∫ − ∫

                       (4) 

式中：η 为内部量子效率；LS为发光强度；ES和 ER
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分别为荧光粉和 BaSO4 参比样品的激发光谱。计算

得出最佳样品 NLCT:0.6Eu3+的 IQE 为 67.6%，与商

用Y2O3:Eu3+的 IQE (63.40%)相当，远高出Y2O2S:Eu3+ 

(35%)[36]和其他一些已报道的双钙钛矿红色荧光粉，

如 Ca2MgTeO6:Eu3+ (53%)[37]和 Ca2GdNbO6:0.1Eu3+ 
(49.39%) [38]等。 
2.3  热稳定性能分析 

在现代照明技术中，LED 因其高效节能和长寿

命特性而备受青睐。然而，LED 在工作过程中不可

避免地会产生大量热量，使得器件温度可能高达  
420 K，这就对 pc-WLED 用荧光材料的热稳定性提

出了相当高的要求。为了应对这一挑战，本工作对

NLCT:0.6Eu3+的热稳定性进行了详细研究。图 6a 为

该样品在 300~510 K 温度区间内 PL 光谱变化情况。

可以看出，随着温度的升高，除了 PL 强度略微下降

外，样品的发射峰位置和形状几乎没有变化。通过共

取代策略，在温度升至 420 K 时，616 nm 处的红色

发射峰强度仍然保持了 300 K 时 91.7%的水平，超过

了文献报道的 CT:0.2Eu3+ (约 77.5%)荧光粉[22]，显示

出其卓越的热稳定性能。这可能是因为[Na+−La3+]取
代[Ca2+−Ca2+]离子对后，有效减少了 CT:Eu3+体系中

Eu3+直接取代 Ca2+时的电荷不平衡所导致的晶格畸

变，从而显著提高了样品的热稳定性。表 2 列出了几

种已报道的 Eu3+掺杂荧光粉的热稳定性以作对比。 
图 6b 的等高线图分析进一步表明，616 nm 处

的主要红色发射峰几乎不受温度波动的影响，展现

出该材料出色的温度适应性。另外，从图 6c 的插图

可以看出，样品的 CIE 色度坐标(x, y)随温度的变化

非常小，仅从(0.658 2, 0.340 8)略微移动到(0.646 6, 
0.351 9)。由方差公式得出坐标偏差 Δx 和 Δy 分别为

1.65 × 10–5和 1.51 × 10–5，表明该材料在宽温度范围

内仍能够保持优异的颜色一致性。根据 Arrhenius
模型[39]，并结合图 6d 中 ln[(I0/I)−1]与 1/(kT)的线性

关系，估算出 NLCT:0.6Eu3+的活化能 Ea为 0.29 eV。 

 

图 6  NLCT:0.6Eu3+的热稳定性分析 
Fig. 6  Thermal stability of NLCT:0.6Eu3+ phosphors 
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表 2  NLCT:0.6Eu3+和部分已报道的 Eu3+掺杂荧光粉的热

稳定性比较 
Table 2  Comparison of thermal stability for NLCT: 

0.6Eu3+ and Eu3+ doped phosphors reported 
Materials Intensity/% Ea/eV Ref. 

CaY2ZrGaAl3O12:0.4Eu3+ 81.9 (423 K) 0.26 [40] 

ZnLa4(SiO4)3O:0.8Eu3+ 43.0 (420 K) 0.29 [41] 

K5La(MoO4)4:0.8Eu3+ 74.0 (420 K) 0.43 [42] 

Li3Sc2-x(PO4)3:0.3Eu3+ 77.4 (423 K) 0.26 [43] 

Sr5YTi3Nb7O30:0.3Eu3+ 50.0 (425 K) 0.17 [44] 

NaY2-xGa2InGe2O12:1.2Eu3+ 79.4 (420 K) 0.16 [45] 

NLCT:0.6Eu3+ 91.7 (420 K) 0.29 This work 

2.4  器件性能评价 
基于 NLCT:0.6Eu3+样品良好的热稳定性和颜

色稳定性，分别封装了红光和白光 LED 器件，以

评估其在 WLED 中的潜在应用。器件的电致发光

光谱、CIE 色坐标和 CCT 参数详见图 7a~图 7b。
在 20 mV 电流驱动下，2 个器件均表现出良好的发

光效果。所制备的 WLED 器件的 CCT 为 6215 K，

Ra为 80.6，其性能略胜于市面上常见的 YAG:Ce3++
蓝光芯片组合的商用产品(CCT 约为 7746 K，Ra

值为 80) [46]，此外，该 WLED 器件的 CIE 坐标

(0.317 6, 0.334 0)位于白光区域，非常接近理想白

光等能点(0.333,0.333)。图 7c~图 7d 为正向偏置电

流从 20 mA 增至 120 mA，所封装的 2 个器件的

EL 对比图。观察发现，随着电流的增加，发射峰

的强度随之增强，但其形状和位置仍保持不变。

这一现象也凸显了 NLCT:0.6Eu3+作为LED红色组

分的卓越性能，预示着其在固态照明领域的广阔

应用前景。 

 

图 7  LED 器件的电致发光光谱 
Fig. 7  EL spectra of fabricated LED devices 

3  结论 
采用高温固相反应法成功设计合成了一系列新

型的 NaLaCaTeO6:xEu3+红色荧光粉。通过[Na+–La3+]
取 代 [Ca2+–Ca2+] 离 子 对 的 共 取 代 策 略 ， 使

NaLaCaTeO6 中的最佳 Eu3+掺杂浓度提高到 60%(摩

尔分数)。NaLaCaTeO6:xEu3+系列样品在 616 nm 处均

表现出 Eu3+的 5D0→7F2 跃迁所引起的红光发射。通

过共取代策略，所制备的 NaLaCaTeO6:0.6Eu3+最佳样

品的发光强度分别为商用红色荧光粉 Y2O3:Eu3+和未

取代样品 Ca3TeO6:0.2Eu3+的 3.97 倍和 1.98 倍，其色

纯度和 IQE 分别高达 99.87%和 67.60%，证明了共取
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代策略的可行性。此外，该荧光粉的热稳定性相比于

未取代样品 Ca3TeO6:0.2Eu3+也有明显提升，在 420 K
时的发射强度仍保持在 300 K 的 91.7%。利用

NaLaCaTeO6:0.6Eu3+封装的白光 LED，其显色指数

Ra为 80.6, CIE 色度坐标为(0.317 6, 0.334 0)，表明该

材料可作为 WLED 应用中红色组分的潜在材料。 
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Extended Abstract 
Introduction  As a high-quality light source, the performance of phosphor-converted white light emitting diodes (pc-WLEDs) is 
closely related to the performance of the selected luminescent materials. The traditional method of combining blue LED chips and 
yellow phosphors to generate white light has problems of low color rendering index and high color temperature. To address the 
pressing requirements of lighting and display technologies, the development of novel red phosphors with high efficiency and excellent 
thermal stability is urgent. Perovskite tellurites have attracted extensive attention due to their elemental diversity and structural 
tunability. Based on the double perovskite Ca3TeO6, a series of NaLaCaTeO6:xEu3+ phosphors that can be effectively excited by 
near-ultraviolet light have been designed and synthesized by elemental design. Through a co-substitution strategy of [Na+–La3+] 
substitution of [Ca2+–Ca2+] ion pair, the problem of low Eu3+ doping concentration in Ca3TeO6:Eu3+ is effectively improved by 
regulating the matrix structure. Meanwhile, the luminous intensity and thermal stability of the sample were also significantly 
improved. 

Methods  Series of NLCT:xEu3+ (0.05 ≤ x ≤ 1.0) samples were successfully synthesized by a high-temperature solid-state reaction. 
The stoichiometric amounts of raw materials, including Na2CO3 (105.99 g/mol, 99.9%), CaCO3 (100.09 g/mol, 99.9%), TeO2 (159.6 
g/mol, 99.99%), La2O3 (325.84 g/mol, 99.99%) and Eu2O3 (351.93 g/mol, 99.99%) purchased from Shanghai Aladdin Biochemical 
Technology Co., Ltd., were weighed and grounded into homogeneous powder for 30 min. Afterward, the obtained powder was put 
into crucibles and heated at 1473 K for 12 h in a muffle furnace. Eventually, the target substances were obtained after cooling down 
and grinding again. A red LED device was assembled using the NLCT:0.6Eu3+ phosphor with a 395 nm chip. The WLED device was 
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fabricated by connecting tricolor phosphors including BaMgAl10O17:Eu2+ (BAM:Eu2+, blue), (Ba, Sr)2SiO4:Eu2+ (BSS:Eu2+, green), 
along with the prepared NLCT:0.6Eu3+ (red) with a 395 nm chip.  

Results and discussion  The results of XRD patterns showed that [Na+–La3+] substituted the [Ca2+–Ca2+] ion pair, which did not 
affect the structure of the sample. The diffraction peaks of the samples with x = 0.1–0.6 did not show obvious impurity peaks, 
indicating that the synthesized samples were pure phases. Eu3+ ions tended to occupy the site of La in the matrix rather than Te. DRS 
results also confirmed that Eu3+ ions were successfully introduced into the NLCT matrix. The dominant absorption peak at 395 nm 
matches well with InGaN-based LED, and the emission intensity reaches the maximum at x = 0.6. The primary mechanism among 
Eu3+ ions in NLCT:xEu3+ samples was proved to the dipole-dipole interaction. 

The luminous intensity of the prepared NLCT:0.6Eu3+ red phosphor is about 1.98 and 3.97 times than that of CT:0.2Eu3+ and 
Y2O3:Eu3+, confirming the feasibility of the co-substitution strategy. The internal quantum yield and color purity of NLCT:0.6Eu3+ are 
67.6% and 99.87%, respectively. The CIE color coordinates of this sample (0.658 1, 0.341 0) are closer to the ideal red point (0.670, 
0.330) than that of the purchased commercial red phosphor Y2O3:Eu3+. Compared with CT:0.2Eu3+ (about 77.5%), the thermal 
stability of NLCT:0.6Eu3+ is significantly improved. When the temperature rises to 420 K, the emission intensity at 616 nm remains 
91.7% of that at 300 K. Furthermore, the sample exhibits excellent color stability by the CIE coordinates shifting only slightly from 
(0.658 2,0.340 8) to (0.646 6,0.351 9) with increasing temperature. The CCT and Ra of the prepared WLED device are 6215 K and 
80.6, respectively, and the CIE coordinates (0.317 6, 0.334 0) are located in the white light region. 

Conclusions  A series of innovative NaLaCaTeO6:xEu3+ phosphors were synthesized using a high temperature solid-state reaction 
method. Under 395 nm excitation, the NaLaCaTeO6:Eu3+ samples exhibit a strong red emission at 616 nm (5D0→7F2) of Eu3+ ions. 
Through a co-substitution strategy where [Na+–La3+] replaced the [Ca2+–Ca2+] ion pair, the optimized doping concentration of the 
NaLaCaTeO6:xEu3+ is elevated to 60% (molar fractior), leading to exceptional color purity and high internal quantum efficiency 
reaching 99.87% and 67.60%, respectively. Furthermore, compared to the Ca3TeO6:0.2Eu3+ sample pre-substitution, the luminous 
intensity and thermal stability of NaLaCaTeO6:0.6Eu3+ phosphor witness a notable increase. Even at 420 K, the emission intensity 
remains at 91.7% compared to 300 K. The resultant WLED displays a color rendering index Ra of 80.6 and CIE chromaticity 
coordinates of (0.317 6, 0.334 0), underscoring the broad application potential of NaLaCaTeO6:0.6Eu3+ in solid-state lighting. 
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