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粒径和浓度对YAG∶Ce荧光膜复合材料及

pc-WLED发光性能的影响

徐赛赛,魏建君,杨刘琨,潘志华
(南京工业大学 材料科学与工程学院,南京210009)

摘 要:采用高温压膜工艺,以YAG∶Ce黄色荧光材料和硅胶为原料制备出YAG∶Ce荧光膜复合材

料,并与蓝光LED复合封装出pc-WLED.基于 Mie理论、荧光光谱仪、快速光谱辐射计和光谱分布测量

仪分别对不同荧光材料粒径和浓度制备的膜材料和pc-WLED的光色参数进行了计算测试,并对影响

机理进行了相应分析.在相同浓度下,随着粒径减小,膜材料中激发光子平均自由程降低、散射系数升

高,被吸收和转换的几率提高,引起膜材料发射强度、pc-WLED发光效率和光色均匀度均相应提高,同

浓度下粒径最优值为8.7μm;在相同粒径下,膜材料发射强度、pc-WLED发光效率和光色均匀度与浓度

成正比关系;基于发光效率、光色均匀度、色温和荧光材料用量等因素交叉综合评价,当浓度为4%,粒

径为8.7μm时为最优参数,pc-WLED色温为5514K,发光效率为136.8lm/W(@300mA,6.6V),光

色均匀度为0.759,色坐标x=0.3322,y=0.3596,色点位于黑体辐射曲线附近,在不同电流下,pc-
WLED光通量和发光效率满足线性变化,即光通量:y=0.6816x+63.121,R2=0.9957,发光效率:y=
-0.0628x+155.2,R2=0.9916.该膜材料在pc-WLED中的应用是可行的,同时所获得的相关规律对

于实际应用具有一定的参考作用.
关键词:pc-WLED;YAG∶Ce荧光膜复合材料;粒径;浓度;发光效率;光色均匀度
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LuminescencePropertiesofYAG∶CePhosphorFilmCompositeMaterial
andpc-WLEDEffectedbyParticleSizeandConcentration

XUSai-sai,WEIJian-jun,YANGLiu-kun,PANZhi-hua
(CollegeofMaterialScienceandEngineering,NanjingTechUniversity,Nanjing210009China)

Abstract:HightemperaturemoldingtechnologywasusedtoprepareYAG∶Cephosphorfilmcomposite
materialwithYAG∶Ceandsilicagelasrawmaterial,andthewhitelightLEDwaspackagedwithblue
LEDlightsource.BasedontheMietheory,fluorescencespectrometer,rapidspectralradiometerand
spectraldistributionmeter,thecolorparametersoffilm materialandwhiteLEDwerecalculatedand
measured,andtheinfluencemechanismoftheparticlesizeandconcentrationontheparameterswere
analyzed.Atthesameconcentration,withthedecreasingoftheparticlesize,themeanfreepathdecrease
andthescatteringcoefficientandprobabilityofabsorptionandconversionoftheexcitedphotoninthefilm
materialincreaseaccordingly,Theemissionintensityofthefilm material,theluminousefficiencyand
homogeneityoflightcolorofwhiteLEDareallincreasecorrespondingly,theoptimumvalueofthe
particlesizeis8.7μmatthesameconcentration;Atthesameparticlesize,alongwiththeincreasingof
theconcentration.Theemissionintensityofthefilm material,theluminousfluxandphotochromic
uniformityofthewhiteLEDarealsoincreasecorrespondingly.Whentheconcentrationis4%andparticle
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sizeis8.7μm,thewhiteLEDcolortemperatureis5514K,theluminousefficiencyis136.8lm/W
(@300mA,6.6V),valueofhomogeneityoflightcoloris0.759,colorcoordinatesx=0.3322,y=
0.3596,thecolorpointislocatedinthepositivewhitelightareaneartheblackbodyradiationcurve,
whichisthebestconcentration.Underdifferentcurrents,theluminousefficiencyandefficiencyofwhite
LEDarelinear,luminousflux:y=0.6816x+63.121,R2=0.9957,luminousefficiency:y=-0.0628x+
155.2,R2=0.9916.ThisstudyshowsthefeasibilityofflimmaterialinwhiteLEDapplications,andthe
relevantlawsobtainedareofreferenceforpracticalapplications.
Keywords:PhosphorconvertedwhiteLED;YAG∶Cephosphorfilmcompositematerial;Particlesize;
Concentration;Luminousefficiency;Homogeneityoflightcolor
OCISCodes:160.4670;230.3670;230.0250;230.5170

0 引言

荧光转换型白光LED(PhosphorConvertedWhiteLED,pc-WLED)是目前实现白光LED的主流方式,
具有工艺简单、成本低和效率高等优点,其原理是荧光材料通过吸收LED芯片发出的蓝色激发光,并转换成

长波长黄色发射光,进一步剩余的蓝光和出射的黄光复合实现白光[1-2].在这个发光-吸收-转换-复合的过程

中,荧光材料作为光-光转换中心,其发光性能的优劣和合理的应用直接决定了所制备的pc-WLED的光色性

能.通常荧光材料与有机树脂混合形成荧光复合材料后直接涂覆在LED芯片表面,通过烘烤固化即完成了

pc-WLED的制备,但这种方式所制备的pc-WLED由于荧光复合材料直接与芯片接触,长期点亮过程中,芯
片发出的热量直接传导至材料内部积聚,容易导致温度猝灭、发光强度降低现象[3],同时材料沉降和对光子

后向散射效应,容易引起pc-WLED光色均匀度的降低和光通量(LuminousFlux,LF)的损耗[4-5].
针对上述涂覆式荧光复合材料在封装应用过程中所存在的问题,相关学者提出了荧光膜复合材料(膜材

料),即将荧光材料与基体材料通过物理或化学方法混匀制备成薄膜形式后,再与LED芯片进行间隔式封

装[6-7].这种膜材料一方面没有与芯片直接接触,降低了温度猝灭效应,荧光材料与基体材料的直接成膜也避

免了材料沉降引起的光色均匀度降低问题,另一方面通过提高前向出射光的强度,相应也提高了pc-WLED
的光通量[8-9].

Niu[10]基于静电纺丝工艺,实现了以柔性聚对苯二甲酸乙二醇酯(Polyethyleneterephthalate,PET)为
基体的黄色和红色膜材料的制备,研究了透射/吸收率,PL谱等材料和pc-WLED光色性能的影响,结合膜

材料实现了pc-WLED在3214-5595K范围内色温的调控;Jia[11]通过制备YAG黄色柔性膜材料,研究证明

该材料的在UV高能量光照下的稳定性,所封装的pc-WLED在色温5480K,显指68.4时,发光效率达到

121.7lm/W;Xiao[12]以聚碳酸酯、YAG∶Ce为原料,基于熔融共混和模压减薄工艺制备了厚度0.87mm的

膜材料,通过发射光谱总结出 YAG∶Ce含量与出射强度的正比关系;Zhao[13]采用旋涂烧结工艺制备出

YAG∶Ce超薄膜材料,厚度仅5.1μm,封装的pc-WLED在色温4536K,显指75.8时,光效达到82lm/W;

Chen等[14-15]应用脉冲喷涂工艺制备出掺纳米ZrO2微粒的膜材料,利用微粒的纳米尺寸散射效应将封装的

pc-WLED色温均匀度提高了58%,120mA驱动电流下,光通量提高了2.25%.
有别于上述研究,本文通过高温压膜工艺,以YAG∶Ce荧光材料和硅胶为原料进行YAG∶Ce荧光膜

复合材料的制备,并与蓝光LED复合进行pc-WLED的封装.着重研究了荧光材料的粒径和浓度对膜材料和

白光LED发光性能的影响规律,结合 Mie散射、光度和色度学理论对机理进行了相应分析.小粒径膜材料由

于低平均自由程(MeanFreePath,MFP)、高光子散射系数可以明显提高发光效率(LuminousEfficiency,

LE)、光色均匀度(HomogeneityofLightColor,HLC)等光色性能;荧光材料的浓度与 MFP和散射系数分

别成反比和正比关系,基于发光效率、光色均匀度、色温和荧光材料用量等因素交叉综合评价,即可确定膜材

料和pc-WLED所用荧光材料的最优浓度和粒径;pc-WLED的发光效率和光通量则随着电流的变化满足线

性拟合规律.

1 实验

1.1 实验内容

膜材料的制备过程:采用高温压膜工艺,原料为YAG∶Ce荧光材料(大连路明,型号LMY-4749)和硅
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胶(道康宁,型号OE-6550),三种粒径的荧光材料(D50=8.7μm、D50=12.8μm、D50=18.4μm)均按照浓度

(质量分数2%,4%,6%,8%)共12种实验配比进行交叉实验设计,称取原料于烧杯中,均匀搅拌后,通过真

空泵进行脱泡处理,结束后将混合的原料注入深度0.2mm的模腔中,在8MPa压力条件下,80℃保持0.5h,

155℃保持1h,冷却至室温后打开模腔,即可获得相应的膜材料;白光LED的制备:将膜材料切割成直径

8mm的圆片,固定于蓝光LED光源上方,远离LED芯片放置即可(图1所示),其中单颗LED芯片(晶元,
型号1734)的发射峰值波长为450nm,电压3.3V,电流150mA,光源中共计四颗LED芯片,采用两串两并

的连接方式,光源电压6.6V,电流300mA.

图1 膜材料封装白光LED结构图

Fig.1 WhiteLEDstructurepackagedbyfilmmaterial

1.2 相关测试

膜材料的激发与发射光谱采用HitachiF-4500荧光光谱仪进行检测,pc-WLED的光色性能和均匀度分

别采用EverfineHAAS-2000快速光谱辐射计和GO-SPEX100光谱分布测量仪进行测试.

2 结果与分析

2.1 不同粒径的影响

本部分主要研究分别在相同的荧光材料浓度(2%、4%、6%、8%)前提下,不同的粒径(D50=8.7μm、
D50=12.8μm、D50=18.4μm)对于所制备的膜材料和pc-WLED光色性能的影响.

根据 Mie散射理论[16],对于荧光材料粒子,当强度为Iinc,波长为λ 的非偏振单色光照射时,在散射角

θ,距离荧光粒子r处的散射光强度Isca表示为

Isca=
1

k2r2
(S11)Iinc (1)

S11=
1
2
(S1

2+ S2
2) (2)

S1=∑
n

2n+1
n(n+1)

(anπn +bnπn) (3)

S2=∑
n

2n+1
n(n+1)

(anτn +bnτn) (4)

an=
mψn(mx)ψ'

n(x)-ψn(x)ψ'
n(mx)

mψn(mx)ξ'
n(x)-ξn(x)ψ'

n(mx)
(5)

bn=ψ
n(mx)ψ'

n(x)-mψn(x)ψ'
n(mx)

ψn(mx)ξ'
n(x)-mξn(x)ψ'

n(mx)
(6)

式中,S1、S2 为散射振幅函数,an、bn 为奇偶对称扩展系数,x 是荧光粒子的特征尺寸,m 是粒子的相对折

射率.
荧光粒子的散射截面和散射系数表示为

Csca=
Isca
Iinc=

1
k2r2

(S11)=
2π
k2∑

¥

0

(2n+1)(an
2+ bn

2) (7)
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Cext=
Iext
Iinc=

2π
k2∑

¥

1

(2n+1)Re(an +bn) (8)

μsca=NCsca (9)

μext=NCext (10)
式中,Csca为散射截面,μsca为散射系数,N 为单位体积内荧光粒子数目.

图2是基于 Mie理论计算的荧光材料三种粒径对蓝光(波长450nm)的散射光强分布,从图中可以看出

在0°~180°光散射角度范围内,小粒径对应的入射光的散射强度要稍高于大粒径粒子,这也有利于后续膜材

料及封装应用于pc-WLED发光效率的提升.

图2 荧光材料三种粒径对蓝光的散射光强分布

Fig.2 Scatteringintensitydistributionofthreekindsofparticlesizetobluelight

图3是不同粒径时膜材料的激发与发射光谱及相应强度曲线,图4是经过 Mie计算的膜材料在不同粒

图3 同浓度不同粒径时膜材料激发与发射光谱分布及强度图

Fig.3 Excitationandemissionspectrumandintensityatdifferentparticlesizesbasedonthesameconcentration

径条件下的散射系数和平均自由程,其中平均自由

程表示光子在发生上一次荧光粒子的散射到发生下

一次散射时所经历的平均距离(单位 mm),可表示

为消光系数的倒数,即

MFP=
1

μext
=
1

NCext
(11)

结合图3和图4可以看出,在任意相同荧光材

料浓度(2%、4%、6%、8%)条件下,随着荧光粒子粒

径的减小,相应的激发与发射光谱强度表现出增强

趋势,而 MFP对应降低.其主要原因如表1所示,在
相同的浓度条件下,随着粒径减小,粒子总数目逐渐

增加,激发光子在小粒径荧光粒子间的 MFP降低,
散射系数逐渐升高,因此荧光粒子被激发的几率增

图4 不同粒径膜材料散射系数和平均自由程

Fig.4 ScatteringcoefficientandMFPofdifferent
particlesizes
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表1 不同粒径膜材料对应粒子数、散射截面、散射系数和平均自由程

Table1 Particlenumber,scatteringcrosssection,scatteringcoefficientandMFPatdifferentparticlesizes

Phosphor
concentration

Particle
size/μm

Particle
number/mm-3

Scatteringcross
section/mm2

Scattering
coefficient/mm-1

MFP/mm

2%
8.7
12.8
18.4

14732
4528
1524

1.2×10-4

2.6×10-4

5.6×10-4

1.79
1.18
0.85

0.56
0.85
1.19

4%
8.7
12.8
18.4

30330
9198
3096

1.2×10-4

2.6×10-4

5.6×10-4

3.64
2.39
1.73

0.27
0.42
0.57

6%
8.7
12.8
18.4

46215
13350
4718

1.2×10-4

2.6×10-4

5.6×10-4

5.54
3.47
2.64

0.18
0.29
0.38

8%
8.7
12.8
18.4

62610
16989
6392

1.2×10-4

2.6×10-4

5.6×10-4

7.51
4.42
3.58

0.13
0.22
0.28

加,相应转换成长波长光子数量也逐渐提高,进而引起膜材料光谱强度的增强.
图5是基于12组交叉实验封装的不同粒径膜材料对应的pc-WLED光谱分布曲线和发光效率图.其变

化的规律与图3中膜材料光谱强度变化的规律相一致,在pc-WLED光谱分布曲线中,随着粒径的降低,膜
材料出射光强度保持增加趋势.因此,图5中550nm的膜材料特征发射峰强度逐渐增强,相应的发光效率也

逐渐增强,这是因为发光效率是由pc-WLED的光通量除以输入的电功率得来,由于电功率在同一类型pc-
WLED中为常数,因此发光效率与光通量成正比关系,而光通量的计算则包含人眼明视觉效率V(λ)和光

图5 不同粒径与浓度pc-WLED光谱及发光效率图

Fig.5 SpectrumandLEofpc-WLEDbasedondifferentconcentrationsandparticlesizes
谱分布S(λ)两部分,如下所示,其中V(λ)是类似于峰值位于555nm处的高斯曲线,因此膜材料特征发射强

度的增加,也必然引起pc-WLED发光效率相应升高.

LE=
LF
UI=

683·∫V(λ)S(λ)dλ
6.6(V)×0.3(A)

lm·W-1 (12)

V(λ)为人眼明视觉效率曲线,其最高值位于555nm处,S(λ)为白光LED光谱分布曲线

图6是不同粒径膜材料封装pc-WLED对应的光色均匀曲线和对应数值,测试范围在-60°~60°,从主

图中可以看出,在4%的浓度条件下,随着粒径的降低,光色均匀度逐渐提高,其值依次为0.701、0.712和

0.759,插图中在相同的浓度条件下也表现出同样规律.此规律主要是由于粒径降低引起的同浓度条件下粒

子数目和散射系数的提高,LED芯片发射的蓝光一般为朗伯型,因此0°角度对应的蓝光强度最大,色温最

高,随着粒子数目和散射系数升高,对于蓝光散射和被吸收几率增加,因此0°角度蓝光被吸收,色温降低,而
其他角度范围内的蓝光由于发生多重散射和吸收,色温也相应降低,最终表现出随着粒径的降低,pc-WLED
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整体光色均匀度升高,综上可以得出,在相同浓度条件下,D50=8.7μm对应的小粒径荧光材料有利于提高

膜材料和pc-WLED的发光效率和光色均匀度.

图6 同浓度不同粒径时pc-WLED光色均匀曲线与数值

Fig.6 Curvesandvaluesofpc-WLEDofdifferentparticlesizesunderthesameconcentration

2.2 不同浓度的影响

本部分主要在上一节确定的最优粒径D50=8.7μm的基础上,继续探索荧光材料不同浓度(2%、4%、

6%和8%)对于所制备的膜材料和pc-WLED光色性能的影响.
图7表示的是荧光材料不同浓度时膜材料发射光谱及 MFP,结合表1进行分析,随着浓度的提高,相应

粒 子数和散射系数也逐渐提高,MFP则由于粒子数的提高而下降,因此引起蓝光激发光子被吸收-转换-发
射的几率升高,表现为发射光谱强度的逐渐增强.

图8是相同粒径条件下不同浓度的膜材料封装成pc-WLED对应发光效率变化趋势图,其中发光效率

与图5表现出相同的变化规律,其主要原因是人眼明视觉效率与膜材料发射光谱的大部分重叠引起,从图中

可以看出在相同的粒径条件下,荧光材料的浓度和发光效率成正比关系.

图7 粒径8.7μm不同浓度时发射光谱及平均自由程

Fig.7 EmissionspectrumandMFPoffilmmaterialsat
differentconcentrationswhenparticlesizeis8.7μm

图8 同粒径不同浓度时pc-LED发光效率

Fig.8 Luminousefficiencyofpc-WLEDatdifferent
concentrationsunderthesameparticlesize

  图9是不同浓度膜材料封装pc-WLED对应的光色均匀曲线和对应数值,测试范围在-60°~60°,从主

图中可以看出,在D50=8.7μm条件下,随着浓度的升高,光色均匀度逐渐提高,其值依次为0.708、0.759、

0.780和0.796.此现象原因与图6类似,主要是因为同粒径条件下,浓度的增加引起粒子数目和散射系数的

提高,LED芯片发射的蓝光一般为朗伯型,因此0°角度对应的蓝光能量相对较多,色温相应最高,随着粒子

数目和散射系数升高,对于蓝光散射和吸收几率增加.因此0°角度蓝光能量相对减弱,色温相应降低,而其他

角度范围内的蓝光由于同时发生多重散射和吸收,色温也相应降低,最终表现出随着浓度的提高,pc-WLED
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整体光色均匀度的升高.综上可以得出,在相同的粒径条件下,荧光材料浓度的升高有利于提高膜材料和pc-
WLED的发光效率和光色均匀度.

图9 同粒径不同浓度时pc-WLED光色均匀曲线与数值

Fig.9 Curvesandvaluesofpc-WLEDofdifferentconcentrationsunderthesameparticlesize

表2是经过12组交叉实验获得的不同浓度和粒径膜材料封装的pc-WLED发光效率(LE)、光色均匀度值

表2 不同浓度和粒径时pc-WLED的光色参数

Table2 Photochromicparametersofpc-WLEDatdifferentconcentrationsandparticlesizes

Parameters 2% 4% 6% 8%

D50=8.7μm
LE/(lm·W-1)

HLC
CCT/K

126.9
0.708
6844

136.8
0.759
5514

141.3
0.780
4356

148.5
0.796
3946

D50=12.8μm
LE/(lm·W-1)

HLC
CCT/K

117.1
0.671
11358

126.9
0.712
8588

132.1
0.732
6895

137.2
0.753
5050

D50=18.4μm
LE/(lm·W-1)

HLC
CCT/K

109.1
0.657
28440

118.4
0.701
11656

123.4
0.718
8870

130.1
0.737
6889

(HLC)和相关色温(CCT).从表中可以看出同粒径

下,LE和HLC均随着浓度增大而升高,同浓度下,
随着粒径减小而升高,常规应用型pc-WLED 的

CCT在6500K(冷白光)以下,高于此值说明光谱中

蓝光含量过多,不适合于照明应用,因此基于此原则

可筛选出潜在四组参数组合(D50=8.7μm,浓度

4%)、(D50=8.7μm,浓度6%)、(D50=8.7μm,浓
度8%)和(D50=12.8μm,浓度8%).图10是四组

组合pc-WLED的色度坐标在CIE1931色度图中的

分布.从图中可以看出色度坐标成线性分布,其中

(D50=8.7μm,浓度4%)的坐标位于黑体辐射曲线

上的白光区,其余三组由于光谱中黄光能量偏多,坐
标偏离白光区向黄光区移动,所发射的光偏黄,同样

不适合于照明应用,同时在荧光材料的用量上,pc-
WLED在相近参数时,4%的浓度也有利于降低荧

光材料用量而降低制备pc-WLED的成本.因此,通
过上述研究可以得出最佳浓度是4%,粒径是D50=

图10 四组浓度与粒径组合封装的pc-WLED的色度坐标

Fig.10 Colorcoordinatesofpc-WLEDforfourgroupsof
concentrationandparticlesize
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8.7μm,此时所封装的pc-WLED其LE为136.8lm/W(@300mA,6.6V),CCT为5514K,HLC为0.759,
色度坐标x=0.3322,y=0.3596.

图11和12是基于浓度4%,粒径D50=8.7μm所封装的pc-WLED在不同电流条件下的光通量、发光

效率与色度坐标变化趋势图.图11中光通量和发光效率随电流的变化可以分别用线性拟合方程表示即光通

量:y=0.6816x+63.121,R2=0.9957,发光效率:y=-0.0628x+155.2,R2=0.9916.光通量的增大是因

为随着电流增大,芯片中 MQWs层中空穴-电子对数目增加,因而引起出射蓝光强度升高,进一步激发膜材

料发射出更多光子,实现光通量的升高;而发光效率的降低现象则是由于空穴-电子对的无辐射复合引起,即
随着注入电流增加,势阱中电子扩散出去的数量也随之增加,从而引起芯片内量子效率的降低和pc-WLED
发光效率的下降.图12中随着电流的升高,色度坐标向左下角LED芯片的坐标位置即蓝光区移动,说明在

电流增加条件下,LED芯片色度变化幅度大于膜材料,即膜材料坐标稳定性优于LED芯片.图11和12现象

说明在实际应用中单纯通过提高电流来实现高光通量的输出是不合理的,因为电流的升高会引起发光效率

的降低和色度的偏移,造成电能浪费和颜色的失配.

图11 不同驱动电流下pc-LED光通量与发光效率

Fig.11 Luminousfluxandluminousefficiencyof
pc-WLEDunderdifferentinputcurrents

图12 不同驱动电流下pc-LED色度坐标

Fig.12 Colorcoordinateofpc-WLEDunderdifferentinput
currents

3 结论

针对涂覆式荧光复合材料在封装应用过程中所存在的问题,本文通过高温压膜工艺,以YAG∶Ce荧光

材料和硅胶为原料制备出YAG∶Ce荧光膜复合材料,与蓝光LED封装出pc-WLED.基于 Mie理论计算、
荧光光谱仪、快速光谱辐射计和光谱分布测量仪分别对膜材料和pc-WLED光色参数进行了测试,并着重对

机理进行分析.研究结果表明:荧光材料粒径和浓度对膜材料和pc-WLED发光效率、光色均匀度等光色参数

有重要的影响.一方面,在相同浓度条件下,随着粒径的减小,膜材料发射强度、pc-WLED发光效率和光色均

匀度均相应提高,同浓度条件下粒径最优值为8.7μm,其原因是基于 Mie理论随粒径减小,MFP相应降低、
散射系数相应升高,从而提高了蓝光光子被吸收和转换的几率.另一方面,在相同粒径下,膜材料发射强度、

pc-WLED发光效率和光色均匀度与浓度成正比关系,基于发光效率、光色均匀度、色温和荧光材料用量等因

素交叉综合评价,当浓度为4%,粒径为8.7μm时,pc-WLED 色温为5514K,发光效率为136.8lm/W
(@300mA,6.6V),光色均匀度为0.759,色坐标x=0.3322,y=0.3596,色点位于黑体辐射曲线附近,为最

优参数.pc-WLED发光效率和光通量则随着电流的变化满足线性拟合规律,即光通量:y=0.6816x+
63.121,R2=0.9957,发光效率:y=-0.0628x+155.2,R2=0.9916.本研究说明膜材料在pc-WLED中应

用的可行性,同时所获得的相关规律与结论,对于实际应用具有一定的参考作用.
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