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叠层远程荧光薄膜光谱重吸收效应及封装应用
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(1轻工业部南京电光源材料科学研究所,南京210015)
(2南京工业大学 电光源材料研究所,南京210015)
(3南京大学 电子科学与工程学院,南京210093)

摘 要:以无机绿色和红色荧光粉及有机硅胶为原料,采用高温模压法制备单层和叠层远程荧光薄膜,
并结合蓝光板上多芯片光源封装出三种结构的白光LED发光器件(单层型,绿-红叠层型,红-绿叠层

型).通过荧光分光光度系统、双积分球系统、可见光光谱系统和光谱照度仪等仪器测试了远程荧光薄膜

中荧光粉的光谱重吸收特性和所封装白光LED器件的光色性能,并对机理进行了相应的分析.研究结

果表明:远程荧光薄膜中红色荧光粉对绿光光谱产生明显重吸收效应,且透射红光光谱色度坐标移动满

足线性关系y=-0.8816x+0.9225,R2=0.9986;叠层远程荧光薄膜可以明显提高所封装白光LED
器件的空间色温均匀性,其中绿-红叠层型、红-绿叠层型和单层型白光LED器件空间色温差值分别为

485K、487K和799K,空间各处色温的标准偏差和相对标准偏差分别为173.1、172.3、284.6和0.0373、

0.052、0.066,同时绿-红叠层型白光LED器件的辐射发光效率达到三种结构中最高的301.1lm·W-1

(@350mA,9.2V).
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Abstract:Single-layerandlaminatedphosphorfilmswerepreparedbyhightemperaturemoldingmethod
withtheusingofgreenandredphosphorasrawmaterials,thenwhitelightemittingdiodedeviceswith
threedifferentstructures(singletype,green-redtypeandred-greentype)werepackagedwithchipon
boardbluelightsources.Basedonfluorescencespectrophotometersystem,doubleintegralsphere
system,thevisiblespectrum analysissystem andspectralcolorluminance meter,thespectral
reabsorptioncharacteristicsofphosphorinremotephoaphorfilmandthephotochromicpropertiesof
whitelightemittingdiodepackagedwerestudied,andthecorrespondingmechanismswereanalyzedthen.
Theresultsshowedthat,theredphosphorinremotephosphorfilmhasobviousreabsorptionaffectionon
greenspectrumemittedfromgreenphosphor,andthespectralchromaticitycoordinatesofmobilesatisfy
linearequationsasy=-0.8816x+0.9225,R2=0.9986.Laminatedfilmcanimprovetheuniformityof
colortemperature,thedifferenceofspacecolortemperatureofsingletype,green-redtypeandred-green
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typeare485K,487Kand799K.Andthestandarddeviationandrelativestandarddeviationofcolor
temperatureinspaceare173.1,172.3,284.6and0.0373,0.052,0.066,respectively,inwhichthewhite
LEDdevicepackagedbygreen-redtyperemotephosphorfilmachievethehighestluminousefficiencyof
301.1lm·W-1(@350mA,9.2V).
Keywords:Lightemittingdiode;Remotephosphorfilm;Phosphor;Reabsorption;Luminousefficiency
ofradiation
OCISCodes:230.3670;230.5170;230.0250

0 引言

白光LED发光器件(以下简称白光器件)具有高效节能环保、安全可靠等优点,近年来得到了广泛的应

用和发展[1-2].目前实现白光的主要方式是InGaN蓝光芯片激发涂覆在其表面的YAG:Ce黄色荧光粉(以
下简称黄粉),但这种方式所获得的白光器件的光谱中红色波段缺失,导致色温偏高,显色指数较低,光品质

不高[3].为此研究人员在黄色荧光粉中混合红色荧光粉(以下简称红粉),涂覆于芯片表面,可以显著补充光

谱中的红色波段,降低白光的色温,提高显色指数,但这种直接将多种荧光粉直接涂覆于芯片表面的方式,在
芯片发光发热过程中,荧光粉易受到芯片的热传导作用,导致其受热衰减,效率降低[4-5],同时由于不同类型

荧光粉混合于同一个荧光体中,荧光粉间存在重吸收等相互作用,部分荧光粉发射光未出射至外界,即被临

近荧光粉重吸收,造成能量的内部吸收和光色均匀性的变化[6].
针对荧光粉直接涂覆芯片表面易受热衰减的影响,远程荧光薄膜(简称远程膜)封装通过将荧光粉远离

芯片封装成型,来有效缓解芯片对荧光粉的热影响,提高器件的辐射发光效率[7].肖华[8]等研究对比了涂覆

和远程膜封装的白光器件在不同温度和电流下光色性能的差异,发现远程膜封装的白光器件的量子效率、光
转换效率和相关色温变化幅度均小于涂覆封装,可靠性更优.罗小兵[9]通过仿真和实验手段对远程膜封装和

传统涂覆工艺进行了对比,远程膜封装获得的白光器件在色温4300~6300K范围内,发光效率可以提高

5%,色温的漂移也小于传统涂覆封装.Song[10]等以石墨烯为衬底,在其表面喷涂荧光粉制备出远程荧光膜

并封装出白光器件,在器件色温为5700K时,相较于传统的涂覆封装方式,可以节省37%荧光粉消耗量.
针对荧光粉间的重吸收等相互作用,将不同波段荧光粉分层设计,可以提高白光器件的辐射发光效率和

光色均匀性[11-12].Peng[13]等将红绿蓝三波段荧光粉、胶黏剂和玻璃粉末混合制备成浆料,通过丝网印刷和

高温烧结工艺制备出多层无机荧光玻璃(PhosphorInGlass,PIG),封装对比发现,PIG相较于混合型结构,
白光器件辐射发光效率提高了17.6%.Ying[14-15]等制备了环形自组装红绿荧光粉膜,通过光子散射结构

(ScatteredPhotonExtraction,SPE)封装实验发现,分区荧光膜中绿粉发射光被红粉吸收的几率下降,因此

制备的白光器件辐射发光效率相较于混合荧光膜显著提高.
有别于以上研究,本文以无机YAGG:Ce绿粉和CaAlSiN3:Eu红粉以及有机硅胶为原料,通过高温模

压法制备出单层和叠层远程荧光薄膜,并结合蓝光板上多芯片(ChipOnBoard,COB)光源封装出三种结构

的白光器件(单层型,绿-红叠层型,红-绿叠层型),量化研究了红绿两种类型荧光粉间的相互作用及白光器

件的光色性能,并着重分析了相应的机理.红粉对绿粉发射光谱存在明显的吸收效应,采用荧光粉叠层的设

计,可以有效改善白光器件的光色性能,其中绿-红叠层型的白光器件,相较于单层型器件,辐射发光效率和

空间色温均匀性均得到提高.

1 实验

1.1 实验过程

采用高温模压法制备远程膜并封装成白光器件,所用的原料有有机硅胶(道康宁,美国)、YAGG∶Ce绿

粉和CaAlSiN3∶Eu红粉(希尔德,中国)、板上多芯片(COB)蓝光光源(翠柏莱特,中国).单层远程膜制备流

程为:称取原料,置原料于混胶机中混合均匀,进一步将混料置于模具腔体中,于平板硫化机上施加10MPa
压力,150℃保温1h,冷却开模,即制备出单层远程膜,其中膜层中绿红两种粉体质量配比为12.5∶2.叠层远

程膜制备流程为:称取原料,先置绿粉与有机硅胶于混胶机中混合均匀,获得混料,进一步将混料置于模具腔

体中,于平板硫化机上施加10MPa压力,150℃保温0.5h,冷却开模,再将红粉与有机硅胶的混料置于模腔

中绿色远程膜表面,继续施加10MPa压力,150℃保温1h,冷却开模,即制备出叠层远程膜,其中叠层膜中
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绿粉的质量分数依次为7.69%、14.29%、25%和62.5%,红粉的质量分数依次为1.64%、4%、11.11%和

36.84%,最后将配比的单层和叠层远程膜固定在COB蓝光光源上层,远离芯片,即制备出白光器件.实验所

用单层和叠层远程膜的直径均为10mm,厚度均为0.4mm,COB蓝光光源的额定电流电压分别为I=
350mA、U=9.2V,发光峰值λ=450nm,半波宽Δλp=20.5nm.
1.2 仪器测试

采用岛津RF6500荧光分光光度计测量荧光粉的激发与发射光谱,沐澜光学双积分球测试仪测量远程

膜重吸收效应,远方PMS-80可见光光谱分析仪测试白光器件光学性能,远方SPIC-200光谱彩色照度计测

试白光器件光色均匀性.测试均在室温环境下进行.

2 结果与分析

2.1 荧光粉激发与发射光谱

图1是实验所用两种荧光粉的激发与发射光

谱,从图中可以看出绿粉的发射峰值位于540nm,
红粉的发射峰值位于645nm,很明显绿粉的发射光

谱(区域A)与红粉的激发光谱存在很大面积的光谱

重叠区,说明绿粉的发射光谱理论上可以被红粉重

吸收,并转换成红光发射光谱.
2.2 远程荧光膜样品及器件结构图

表1是制备的不同荧光粉质量分数的绿色和红

色远程膜,其中绿色远程膜中绿粉的质量分数依次

为7.69%、14.29%、25%和62.5%,红色远程膜中红

粉的质量分数依次为1.64%、4%、11.11%和36.84%;

图1 绿粉和红粉激发与发射光谱

Fig.1 Excitationandemissionspectrumofgreen
andredphosphor

图2是三种封装类型的白光器件结构模型示意图,依次是单层型、红-绿叠层型和绿-红叠层型,三种远程膜

中绿粉和红粉的总量均保持相同.
表1 不同荧光粉质量分数的绿色和红色远程膜

Table1 Greenandredphosphorfilmswithdifferentphosphorconcentrations

Greenphosphorfilms Redphosphorfilms
7.69% 14.29% 25% 62.5% 1.64% 4% 11.11% 36.84%

图2 不同类型封装结构示意图

Fig.2 Diagramsofdifferentpackagestructures

2.3 荧光粉重吸收效应

2.3.1 绿色荧光粉重吸收效应

以红粉发射光谱作为激发源,激发不同质量分数的绿色远程膜,研究绿粉对红粉发射光谱的重吸收效

应.如表1所示绿色远程膜中绿粉的质量分数分别为7.69%、14.29%、25%和62.5%,从图3可以看出,透射
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光的发射光谱的谱型一直未发生明显变化,对应图4中相应的国际照明委员会(CommissionInternationale
deL'Eclairage,CIE)1931光谱色度坐标也基本没有变化.此种现象说明绿粉未对红粉发射光产生吸收,进行

其他波段的转换.图3插图表示经过不同质量分数绿色远程膜后透射光的强度变化趋势,其中空白试验为最

高的224.6mW,随着绿粉质量分数的升高,相应的透射强度下降,其主要原因是绿粉虽未对红光产生光学

吸收效应,却担当散射粒子的作用,导致红光光子在膜样品内部多次发生光学散射,降低了红光直接透射膜

样品出射至空间的几率.

图3 不同质量分数绿色远程膜下透射光光谱(插图为强度变化)
Fig.3 Transmissionlightspectrumsofgreenphosphorfilms

withdifferentconcentrations(Illustrationistheintensity
changediagram)

图4 绿色远程膜透射光光谱色度坐标

Fig.4 Coordinatesoftransmissionlight
spectrumsofgreenphosphorfilms

2.3.2 红色荧光粉重吸收效应

以绿粉发射光谱作为激发源,激发不同质量分数的红色远程膜,研究红粉是否对绿光存在重吸收效应.
红色远程膜中红粉的质量分数分别为1.64%、4%、11.11%和36.84%,从图5可以看出,透射光的谱型发生

明显变化,谱型从最初始的绿粉对应的绿光光谱逐渐向红粉对应的红光光谱变化,其中光谱峰值产生红移,
对应图6中各光谱的CIE1931色度坐标也发生明显移动,从绿粉点向红粉点移动,且移动满足线性方程y=
-0.8816x+0.9225,R2=0.9986,说明红粉对绿光产生重吸效应,并将吸收光向红光波段进行转换.

图5 不同质量分数红色远程膜下透射光光谱(插图为强度变化)
Fig.5 Transmissionlightspectrumsofredphosphorfilms

withdifferentconcentrations(Illustrationistheintensity
changediagram)

图6 透射光光谱色度坐标

Fig.6 Coordinatesoftransmissionlight
spectrumsofredphosphorfilms

  图5插图表示经过不同质量分数红色远程膜后透射光的强度变化,其中空白试验为最高的316mW,随
着红粉质量分数的升高,相应的透射强度下降,在红粉质量分数为36.84%时,强度降幅达到70.2%,其主要

原因是红粉对于绿光光谱产生强烈的重吸收效应,导致绿光光子在荧光膜体内直接被吸收掉,发生斯托克斯
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位移,转换成红光,提高了红光的发射强度,相应降低了绿光透射出膜层出射至空间的几率.
2.4 封装测试分析

基于荧光粉间存在的重吸收效应,研究不同封装结构对于白光器件的影响.将远程膜与COB蓝光光源

封装成白光器件,三种封装结构如图2,测试电流电压分别为350mA和9.2V.图7是三种封装类型白光器

件对应的光谱分布曲线,其中圆形点状线为人眼的明视觉效率曲线,其在555nm存在最大值,表明人眼对此

波段的光最敏感,根据式(1)[16]可以看出白光器件的辐射发光效率(LuminousEfficiencyofRadiation,

LER)大小与光谱功率密度和明视觉曲线有密切关系.图7中在明视觉曲线范围内(A区)光谱强度的顺序依

次为绿-红叠层型、单层型和红-绿叠层型,因此相应的辐射发光效率大小也满足该规律,由式(1)计算出的辐

射发光效率如图8,证实了该规律.

LER=Km·∫V
(λ)S(λ)dλ

∫S(λ)dλ
lm·W-1 (1)

式中,V(λ)为人眼明视觉效率曲线,S(λ)为器件光谱功率密度,Km是指波长为555nm时光谱光视效能,其
值为Km=683lm·W-1

图7 不同类型封装器件光谱分布曲线

Fig.7 Spectraldistributioncurvesofdifferent
packagetypes

图8 不同类型封装器件辐射发光效率

Fig.8 Luminousefficiencyofradiationofdifferent
packagetypes

  基于单层型,绿-红叠层型,红-绿叠层型三种远程膜所对应封装的白光LED发光器件在光谱分布和辐

射发光效率具有明显区别的现象,其机理可以通过图9进行分析,图9表示的是三种远程膜结构中,光子在

其内部传播的示意图.图9(a)中蓝光芯片出射的蓝光①传播至绿粉处时,被吸收并转换成绿光传播出去,且

图9 不同类型荧光膜中光传播示意图

Fig.9 Diagramsoflightpropagatingdirectionindifferentphosphorfilms
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传播方向满足各向同性.光线②传播至红粉时,只被吸收,未发生光谱转换,这是由于红粉的量子效率比绿粉

要低得多,发生非辐射复合的几率较大[4].光线③则表示转成的绿光再次被红粉吸收并转换成红光出射,且
传播方向也满足各向同性.光线④则表示红粉的发射光传播至绿粉时,不会被吸收,仅存在光学散射效应.图

9(b)中光线⑤、光线⑥、光线⑦分别与图9(a)中的光线④、光线②和光线①的物理机制相同,(a)和(b)最主

要的区别是(b)中蓝光首先被红粉吸收,由于红粉自身低的量子效率导致大量蓝光被吸收后没有发生斯托克

斯位移,转换成红光继续传播,导致蓝光被损耗掉,从而引起出射膜层的总光强度的降低.图9(c)中光线⑨、
光线⑩、光线 和光线 分别与图9(a)中的光线④、光线①、光线③和光线②的物理机制相同,(c)与(a)和
(b)最主要的区别是(c)中蓝光首先被绿粉吸收,并转换成绿光进行进一步的传播,因此其绿光部分的强度是

三种类型中最强的,所以所制备的白光器件的辐射发光效率也相应是最高的,该结论和图7、图8所表现的

规律是一致的.
  图10是对三种封装类型的白光器件光色均匀

性 进 行 测 试 所 得 结 果,以 白 光 器 件 的 色 温

(CorrelatedColorTemperature,CCT)为测试目标,
通过评价其色温在空间分布中的差值ΔCCT,即白

光器件的中心色温与发光面其它区域色温差值的大

小,进行标准偏差和相对标准偏差计算,对器件的光

色均匀性进行评价.从图10中可以看出绿-红叠层

型和红-绿叠层型器件空间色温差值分别为485K
和487K,均远低于单层型的799K,同时单层型、绿-
红叠层型和红-绿叠层型空间各处色温测得值的标

准偏差和相对标准偏差分别为284.6、173.1、172.3
和0.066、0.0373和0.052,与ΔCCT变化规律相一

致,说明了叠层远程膜在提高白光器件光色均匀性

上具有优势.

图10 不同类型荧光膜中光传播示意图

Fig.10 Diagramsoflightpropagatingdirectionindifferent
phosphorfilms

3 结论

针对传统封装结构中,单层型白光器件中红绿荧光粉间存在的重吸收效应,本文通过设计远程荧光膜叠

层顺序,对膜样品和白光器件分别进行了荧光粉相互作用和光色性能的测试分析,并对机理进行了分析.分
析结果表明:红色荧光粉对绿光光谱有强烈的吸收效应,且转换光谱的色度坐标变化满足线性方程y=
-0.8816x+0.9225,R2=0.9986,相应的绿色荧光粉对红光光谱则基本无吸收;采用叠层远程荧光膜的方

式相较于单层型,可以有效提高器件的光色均匀性,其中绿-红叠层型和红-绿叠层型器件空间色温差值分别

为485K和487K,均远低于单层型的799K;单层型、绿-红叠层型和红-绿叠层型空间各处色温测得值的标准

偏差和相对标准偏差分别为284.6、173.1、172.3和0.066、0.0373和0.052,与ΔCCT变化规律相一致;同时

绿-红叠层型封装的白光器件的辐射发光效率达到最高的301.1lm·W-1,相较于单层型提高了12.1%
(@350mA,9.2V),红-绿叠层型由于红粉低的量子效率,所封装白光器件的辐射发光效率最低为231lm·

W-1,因此绿-红叠层型远程荧光薄膜封装结构对于提高器件的效率和光色均匀性具有潜在应用价值.
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