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激光照明用 La3 Si6 N11 ∶ Ce
3 +

荧光玻璃薄膜合成及其性能调控

黄敏航, 邾强强∗, 孟　 遥, 胡翔宇, 张　 宏, 王　 乐∗

(中国计量大学 光学与电子科技学院, 浙江 杭州　 310018)

摘要: 高性能荧光转换材料的开发是激光照明技术发展的关键,由于荧光材料会受到高功率激光的激发,因
此必须具有高导热性能及优良的高温稳定性。 荧光玻璃薄膜材料由于其优异的综合性能,在激光照明显示

领域表现出了良好的应用前景。 传统 Y3Al5O12 ∶ Ce3 + (YAG∶ Ce3 + )荧光玻璃薄膜由于显色性能较差,难以满

足高品质激光照明应用的需求。 氮化物荧光材料 La3Si6N11 ∶ Ce3 + 由于结构的特性,表现出比 YAG∶ Ce3 + 更宽

的发光光谱和更好的热猝灭性能。 本工作针对高显色激光照明的应用需求,在镀有光学薄膜(蓝光透过)
的高导热蓝宝石基板上制备了 La3Si6N11 ∶ Ce3 + (LSN∶ Ce3 + )荧光玻璃薄膜,并研究了合成温度、荧光粉与玻

璃粉的比例(PtG 比)、薄膜厚度以及蓝光透过光学薄膜对最终样品发光性能的影响。 通过工艺优化,在
800 ℃条件下获得了综合性能优异的 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜(PtG 比为 1∶ 1,厚度为 50 μm),样品可承受

最大功率密度为 12. 73 W / mm2 蓝色激光的激发,发光效率可以达到 157. 6 lm / W。 此外,LSN∶ Ce3 + 荧光玻

璃薄膜显色指数 Ra 相比 YAG∶ Ce3 + 提高了 9%左右,达到了 74. 9,在高显色、高功率激光照明领域表现出良

好的应用前景。
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Abstract: The development of high-performance color converters is the key to laser lighting technol-
ogy. Due to the high-power excitation from the laser lighting, the color converters must have high
thermal conductivity and excellent high-temperature stability. The phosphor-in-glass(PiG) film is
promising for high-power laser lighting applications due to its excellent comprehensive performance.
The traditional Y3Al5O12 ∶ Ce3 + (YAG∶ Ce3 + ) PiG film can hardly achieve high-quality white lighting
due to its poor color rendering. Compared with YAG∶ Ce3 + , nitride phosphor La3Si6N11 ∶ Ce3 + (LSN∶
Ce3 + ) exhibits broader emission spectrum and better thermal quenching behavior. In this work,
LSN∶ Ce3 + PiG film was prepared on a blue-pass(BP) optical film coated high thermal conductivity
sapphire substrate. The effects of sintering temperature, ratio of phosphor to glass powder(PtG),
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film thickness, and BP optical film on the luminescence properties of final samples were studied.
With the optimized synthetic process, LSN∶ Ce3 + PiG film of excellent properties can be achieved at
800 ℃, 1∶ 1 PtG ratio and 50 μm thickness. The sample could be excited by a blue-laser with high
flux density up to 12. 73 W / mm2 and showed a luminous efficiency of 157. 6 lm / W. Furthermore,
the color rendering index of LSN∶ Ce3 + PiG film can reach 74. 9, which is 9% higher than that of
YAG ∶ Ce3 + , indicating great potential in high power laser lighting applications with high color
rendering. 　

Key words: phosphor-in-glass(PiG) film; laser lighting; blue-pass(BP) optical film; sapphire substrate

1　 引　 　 言

自从 20 世纪 90 年代发光二极管(LED)问世

以来,白光 LED 就由于节能、高效等优点取得了

巨大的成功[1-2]。 然而,蓝光 LED 芯片存在“效率

下降”问题,使得其不适合大功率、高亮度的固态

照明应用[3-4]。 蓝色激光二极管 ( LDs) 与蓝光

LED 芯片相比没有上述问题,它的效率随着电流

密度的增加而线性增加。 因此,将蓝色 LDs 与荧

光转换材料相结合,即激光照明技术,成为获得大

功率、高亮度白光照明器件的有效途径[5-8]。
由于高能量激光激发时会产生强烈的热效

应,为了保证激光照明器件在工作时具有良好的

发光性能及长时间发光稳定性,需要激光照明应

用荧光转换材料具有优异的散热性能及高温发光

稳定性。 而传统的固态照明封装材料(如有机树

脂等)不但导热系数较低,而且在长时间、高功率

激发光照射下也会出现变黄的现象,从而导致整

个照明器件性能劣化[9-10]。 因此,为了实现激光

照明技术在大功率、高亮度白光照明领域的应用,
开发新材料体系荧光转换材料并优化其结构配置

成为当前研究工作的重点。
当前,荧光陶瓷及荧光玻璃材料已经在激光

照明领域初步展现出了良好的应用前景[11-13]。
其中,荧光陶瓷具有超高的热导率和良好的光学

性能,但其需要通过高温烧结过程(如真空烧结、
SPS 烧结)和后续加工过程(如切割、抛光等)才

能获得,这使得其制造成本过高,目前还难以实现

大批量商业化生产[14]。 与荧光陶瓷材料相比,荧
光玻璃材料的合成工艺相对更简单,但由于玻璃

基体的导热性能较差,导致荧光玻璃材料在激光

的激发下发光效率和发光饱和阈值都比较低[15],
这一问题也是目前限制荧光玻璃材料在激光照明

技术中应用的关键所在。 为解决上述问题,研究

人员通过将荧光玻璃制备成薄膜并烧结在高导热

的蓝宝石基板上以提高其发光饱和阈值,并同时

在蓝宝石基板上镀上相应的光学薄膜以提高其发

光效率[16-17]。 例如,针对当前研究最为广泛的黄

色发光 Y3Al5O12 ∶ Ce3 + (YAG∶ Ce3 + )体系荧光材

料,郑等将 YAG∶ Ce3 + 的荧光玻璃薄膜烧结在镀

有减反射膜和蓝光透过膜的蓝宝石基板上,在功

率密度为 11. 2 W / mm2 的蓝色激光激发下,样品

的亮度达到了 845 Mcd / m2 [18]。 然而,YAG∶ Ce3 +

在激光照明领域应用时,由于其发光光谱中缺乏

红光成分,导致其在蓝色激光的激发下表现出较

低的显色性能。 例如,魏等为了避免高温合成过

程对蓝宝石基板上光学薄膜的影响,直接将镀有

减反射膜和蓝光透过膜的蓝宝石基板贴在 YAG∶
Ce3 + 荧光玻璃薄膜上进行测试分析,虽然在 10. 3
W / mm2 激光激发下样品光通量可以达到 1 709
lm,但最后的显色指数 Ra只能达到 65[19]。 因此,
为满足高显色激光照明应用对荧光材料的需求,
急需寻找其他具有更好显色性能的荧光材料。
La3Si6N11 ∶ Ce3 + (LSN∶ Ce3 + )荧光材料由于其晶体

结构的特性,相比于 YAG∶ Ce3 + 可以表现出更高

的显色性和热猝灭性能,同时其也具有优异的物

理、化学稳定性和高发光效率,因此在激光照明领

域也被广泛关注[20-22]。 例如,尤等在镀有光学薄

膜的高导热蓝宝石基板上烧结了 LSN∶ Ce3 + 荧光

玻璃薄膜,其达到发光饱和阈值的激光功率密度

为 12. 91 W / mm2,发光效率可以达到 166. 05 lm /
W,最终激光照明器件也表现出更高的显色性,可
以达到 70[23]。 上述研究结果已初步表明 LSN∶
Ce3 + 荧光玻璃薄膜在激光激发下可以获得优良

的发光性能,同时也可以有效提高激光照明器件

的显色指数。 值得注意的是,上述研究成果中都
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使用了镀光学薄膜蓝宝石来提升荧光玻璃薄膜材

料的发光效率,但有关蓝宝石基板上光学薄膜对

荧光玻璃薄膜发光性能的具体影响却没有详细

研究。
在本工作中,为了进一步实现 LSN∶ Ce3 + 荧光

玻璃薄膜在激光照明领域的应用,我们首先在蓝

宝石基板上合成了 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜,并详

细分析了合成温度、荧光粉和玻璃粉的比例以及

荧光玻璃薄膜厚度对最终样品发光性能的影响。
在确定 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜的最佳工艺条件

后,利用优化实验条件在镀蓝光透过膜蓝宝石基

板上合成了最终的荧光玻璃薄膜样品,并详细研

究了蓝光透过膜的存在对荧光材料光通量、发光

效率及发光饱和阈值的影响。 最后获得的 LSN∶
Ce3 + 荧光玻璃薄膜样品可以承受最大功率密度

为 12. 73 W / mm2 蓝色激光的激发,发光效率可以

达到 157. 6 lm / W,显色指数相比 YAG∶ Ce3 + 提高

了 9%左右,可以达到 74. 9,在高显色、高功率激

光照明领域表现出了良好的应用前景。

2　 实　 　 验

2. 1　 荧光玻璃薄膜制备

实验 原 料: LSN ∶ Ce3 + 荧 光 粉 是 从 北 京

Grirem 公司购买的商用产品;玻璃粉为 K2O-
Na2O-Al2O3 -SiO2 商用玻璃粉,玻璃粉软化温度

点为 710 ℃;使用的有机溶剂通过在高温条件

下混合松油醇、2-(2-丁氧乙氧基)乙酸乙酯和乙

基纤维素(上海阿拉丁生化股份科技有限公司)
获得。 荧光玻璃薄膜制备所使用的蓝宝石基板

购自水晶光电公司,并镀有蓝光透过膜( Blue-
pass,BP),其中高低折射率材料分别为 Ta2O5 和

SiO2,厚度为 ~ 4 μm,蓝宝石基板的尺寸为 10
mm × 10 mm × 0. 3 mm。

制备方法:荧光玻璃薄膜合成方法如图 1 所

示。 首先将一定比例的 LSN∶ Ce3 + 荧光粉与玻璃

粉(PtG 比为 1∶ 2、1∶ 1、2∶ 1、3∶ 1)置于玛瑙研磨钵

中研磨搅拌混合,待混合均匀后滴入有机溶剂继

续研磨获得具有粘性的混合浆料;将获得的浆料

通过刮刀涂覆的方法均匀刮涂到蓝宝石基板未镀

蓝光透过膜的一面,刮涂厚度由厚度为 55 μm 的

胶带来控制;最后将获得的薄膜连同蓝宝石基板

一起在恒温平台上 120 ℃加热 10 min,随后放入

马弗炉中,在 700 ~ 850 ℃的温度下保温 10 min,

待自然冷却后,获得荧光玻璃薄膜样品。

图 1　 荧光玻璃薄膜制备过程

Fig. 1　 Preparation process of PiG film

为了确定荧光玻璃薄膜的最佳合成工艺,本
工作首先在未镀蓝光透过膜蓝宝石基板上研究了

合成温度、PtG 比以及膜层厚度对样品发光性能

的影响。 在确定荧光玻璃薄膜最佳合成工艺后,
再利用优化实验条件在镀蓝光透过膜蓝宝石基板

上合成了最终的荧光玻璃薄膜样品。
2. 2　 荧光玻璃薄膜性能测试

采用 X 射线粉末衍射仪(D2 PHASER XRD)
来确定荧光玻璃薄膜中各材料的物相;荧光玻璃

薄膜 透 过 率 由 紫 外-可 见 分 光 光 度 计 ( UV-
3600Plus)测量;光致发光光谱由荧光分光光度计

(F4600) 测得;用荧光显微镜 ( BX53M, OLYM-
PUS)来确定荧光玻璃薄膜的微观结构;荧光玻璃

薄膜的量子效率(QE)和激光激发性能通过一个

定制的荧光测试系统来测量。 测试系统如图 2 所

示。 测试时,将荧光玻璃薄膜样品安装在积分球

(美国蓝菲光学,直径 30 cm)的样品架上,通过一

个蓝光激光器(波长 450 nm,最大功率 50 W)对
样品进行激发;使用激光功率计(OPHIR)测量激

光功率的数值,由输入电流来控制激光功率的大

小,样品上激光的光斑面积为 0. 785 mm2;荧光玻

璃薄膜的发光信号采用 CCD 光谱仪(美国海洋光

图 2　 激光激发发光测试系统

Fig. 2 　 Measurement device for the blue-laser-driven emis-
sion
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学 HR4000)进行采集分析。

3　 结果与讨论

3. 1　 蓝宝石基板及原料性能

图 3 为原料玻璃粉、荧光粉及蓝宝石基板的

荧光显微镜照片。 从图 3( a)中可以看出,本研

究中使用的玻璃粉具有良好的颗粒分散性;从
图 3(b)中可以看出,使用的 LSN∶ Ce3 + 荧光粉颗

粒也具有良好的分散性,颗粒大小为 10 μm 左

右,在蓝光激发下表现为黄色发光。 图 3( b)插

图为 LSN∶ Ce3 + 荧光粉的荧光光谱,从中可以看到

两个发射峰,分别在 535 nm 和 580 nm,这是由于

Ce3 + 离子2F5 / 2 和
2F7 / 2 两个能级到 5d 轨道的跃迁

引起的。 正是由于 LSN∶ Ce3 + 的这一宽光谱特性,
在蓝光激发下可以获得比传统 YAG∶ Ce3 + 荧光粉

更好的显色效果。 图 3(c)、(d)为本研究中使用

的未镀蓝光透过膜及镀蓝光透过膜蓝宝石基板的

断面微观结构图,可以看出,蓝宝石基板的厚度为

~ 300 μm,蓝光透过膜的厚度为 ~ 4 μm,蓝宝石

基板内部为致密透明结构。 LSN∶ Ce3 + 荧光粉体

及玻璃粉良好的微观形貌有利于荧光相在玻璃

基质中的均匀分散,而致密透明结构蓝宝石基

底有利于最终荧光玻璃薄膜散热性能及发光性

能的提升。

图 3　 (a) ~ (b)玻璃粉与荧光粉的微观图像(插图为 LSN∶ Ce3 + 的荧光光谱);(c) ~ (d)未镀蓝光透过膜和镀蓝光透过

膜的蓝宝石基板的断面微观结构图。
Fig. 3　 (a) - (b)Fluorescence microscopic images of glass powder and phosphor(the inset image is emission spectrum of LSN∶

Ce3 + ). (c) - (d)Cross-sectional microscopic images of sapphire with and without blue-pass film.

3. 2　 蓝宝石基板高温稳定性

本研究中使用的蓝宝石基板上镀有蓝光透过

膜,因此蓝宝石基板及其上面蓝光透过膜的热稳

定性就成为了影响荧光玻璃薄膜最终发光性能的

重要因素之一。 为了确定高温合成条件对蓝光透

过膜性能的影响,本工作首先根据 LSN∶ Ce3 + 荧光

玻璃薄膜的合成工艺,将蓝宝石基板在空气气氛

条件下分别于 600,700,800,900 ℃高温条件下保

温 10 min,研究了不同温度煅烧处理对镀膜蓝宝

石基板透过率及蓝光透过光效的影响。
如图 4(a)所示,未镀蓝光透过膜的蓝宝石基

板在可见光波段都表现出透过特性,最大直线透

过率为 86% ;而镀有蓝光透过膜的蓝宝石基板只

在蓝光波段表现出透过特性,且相比未镀膜蓝宝

石基板在蓝光波段具有更高的透过率。 对镀膜蓝

宝石基板进行高温煅烧处理以后,通过比较不同

温度处理后其直线透过率的变化可以发现,随着

煅烧温度的升高,镀膜蓝宝石基板在蓝光波段的

透过率具有一定程度的下降,但仍然高于未镀膜

蓝宝石样品的透过率。 值得注意的是,在经过高

温处理后,镀膜蓝宝石基板的透过率曲线向长波

方向有一定的偏移,这主要是由于蓝光透过膜的
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厚度变化所引起的[24-25]。 从图 4(b)中可以看出,
在蓝宝石基板上镀上蓝光透过膜后,蓝色激光的

透过光通量可以获得 10%的提高,这一特性也有

利于最终荧光玻璃薄膜样品发光效率的提升。

图 4　 (a)蓝宝石基板在不同热处理温度后的直线透过率;(b)镀光学薄膜前后光通量与蓝色激光入射功率的关系,插图

为蓝光透过膜对荧光玻璃薄膜样品发光效果的影响(蓝光从左向右)。
Fig. 4　 (a)Linear transmittance of sapphire substrate after heating at different temperatures. (b)Effect of blue-pass film on the

relationship of luminous flux and incident laser power, the inset image is the effect of blue-pass film on the light effect of
PiG film samples(blue light from left to right) .

上述结果表明,蓝宝石基板上的蓝光透过膜

在高温条件下具有非常优异的稳定性。 蓝光透过

膜的存在一方面会提高蓝色激光的透过光通量,
另一方面也会由于只透过蓝光的特性对荧光玻璃

薄膜的发光形成向前的反射,从而提高最终荧光

玻璃薄膜的发光效率(图 4(c))。
3. 3　 合成温度研究

在本研究中,需要通过高温烧结过程将 LSN∶
Ce3 + 荧光粉分散到玻璃基质中并与蓝宝石基板

进行结合。 根据已发表的研究成果[26-27],荧光玻

璃材料的最佳合成温度一般都在玻璃粉的软化温

度点之上,因此本工作中为了确定荧光玻璃薄膜

的最佳烧结温度,通过控制 LSN∶ Ce3 + 荧光粉与玻

璃粉的比例在 1∶ 1,在玻璃粉软化温度附近(700,
750,800,850 ℃)合成了一系列厚度为 ~ 50 μm
的 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜样品,并对样品的物

相、透过率及发光效率进行了研究。
图 5(a)为荧光粉、玻璃粉、蓝宝石基板和 800

℃下获得的 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜样品的 XRD
图,从荧光玻璃薄膜样品的 XRD 图中可以清晰看

到 LSN ∶ Ce3 + 荧光相及蓝宝石基板结构的存

在[28-29],其中 LSN∶ Ce3 + 荧光相与原始荧光粉的

XRD 保持一致,这表明 LSN∶ Ce3 + 荧光粉可以在

高温合成过程中保持稳定。 图 5(b)为合成温度

对荧光玻璃薄膜样品透过率的影响,通过图 5(b)
可以看出,在合成温度从 750 ℃升高到 800 ℃之

后,荧光玻璃薄膜样品的透过率有了显著的提升,
从 32% 提高到了 47% 。 这是由于合成温度在

750 ℃时样品还没有形成致密的结构,从而导致

样品具有较低的透过率。 而在合成温度达到 800
℃后,进一步升高合成温度到 850 ℃则对样品的

透过率影响不大。 除了透过性能,温度也是影响

荧光玻璃薄膜样品的发光效率的重要因素,图
5(c)、(d)分别给出了荧光玻璃薄膜样品在不同

烧结温度下的归一化发光光谱及内外量子效率测

试结果。 从图 5(c)中可以看出,荧光玻璃薄膜与

原始荧光粉体发光波长保持一致,这进一步表明

高温合成过程并未对 LSN∶ Ce3 + 荧光粉的结构产

生严重影响。 从图 5(d)可以看出,对于 700 ℃和

750 ℃获得的样品,由于此时荧光玻璃薄膜还未

实现致密化,其中的荧光粉无法被充分激发,因此

表现出较低的量子效率。 随着温度的升高,荧光

玻璃薄膜样品的发光效率在 800 ℃ 时达到最高

(IQE =61% ,EQE = 45% ),进一步提高合成温度

则会导致样品 EQE 出现微小下降。 与原始 LSN∶
Ce3 + 荧光粉体相比( IQE = 77% ,EQE = 56% ),高
温合成过程会导致其发光效率出现一定程度的下

降,因此针对荧光玻璃薄膜样品的合成,需要在保

证样品透过性能的前提下,尽可能降低合成温度。
综合考虑合成温度对荧光玻璃薄膜样品透过率和

发光性能的影响,后续实验中选择 800 ℃作为最

佳烧结温度。
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图 5　 (a)荧光粉、玻璃粉、蓝宝石基板和荧光玻璃薄膜样品的 XRD 图;不同制备温度下 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜的透过

率曲线(b)、光致发光光谱(c)、内量子效率(IQE)和外量子效率(EQE)(d)。
Fig. 5　 (a)XRD patterns of phosphor, glass powders, sapphire and PiG film. Transmittance(b), emission spectra(c), and the

internal quantum efficiency(IQE) and external quantum efficiency(EQE)(d) of LSN∶ Ce3 + PiG films achieved at differ-
ent temperatures.

3. 4　 微观结构研究

为了研究荧光玻璃薄膜样品的微观结构特性,
我们对上述 800 ℃获得的荧光玻璃薄膜样品也进

行了荧光显微结构研究。 图 6(a)、(b)为荧光玻璃

薄膜样品的断面和表面荧光显微图像。 从图 6(a)
中可以看出,蓝宝石基板上荧光玻璃薄膜的厚度为

~50 μm,与实验过程中使用的胶带厚度基本保持

一致。 同时,荧光玻璃薄膜与蓝宝石基板结合紧

密,清晰的界面结构表明在高温合成条件下荧光玻

璃薄膜与蓝宝石基板没有发生严重的界面反应。
从图6(b)中可以看出,原始荧光粉体颗粒在玻璃

基质中保持了完好的形貌,这表明荧光粉体与玻璃

基质之间也没有发生严重反应。 这一结果对于保

持最终样品的光学性能具有重要作用。

图 6　 荧光玻璃薄膜样品的断面(a)和表面(b)荧光显微图像

Fig. 6　 Cross-section(a) and surface(b) fluorescence microscopic images of PiG film

3. 5　 PtG 比和膜层厚度研究

除了合成温度以外,荧光粉和玻璃粉的比例

(PtG 比)以及膜层厚度也是影响最终 LSN∶ Ce3 +

荧光玻璃薄膜样品发光性能的重要因素。 图

7(a)是 PtG 比(厚度为 ~ 50 μm)对荧光玻璃薄膜

样品透过率及 IQE 的影响。 从图中可以看出,由
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于荧光相和玻璃相折射率的差别,随着荧光玻璃

薄膜中 LSN∶ Ce3 + 荧光相含量的提高,样品的透过

率显著下降,特别是在 PtG 比达到 2 ∶ 1时透过率

下降明显,而样品的 IQE 则随着 PtG 比的提高有

少量提升。 图 7(a)中也给出了不同 PtG 比荧光

薄膜样品的荧光显微图,从图中也可以看出,随着

LSN∶ Ce3 + 荧光相的增加,连续玻璃相变得越来越

难看到,这也是样品透过率降低的原因。 图 7(b)
是膜层厚度对荧光玻璃薄膜样品(PtG 比为 1∶ 1)
透过率及 IQE 的影响,可以看出样品的透过率随

着膜层厚度的增加而不断下降,而膜层厚度对样

品 IQE 的影响则较小。 通过对图 7(a)、(b)数据

的分析可知,PtG 比为 1 ∶ 1、膜层厚度为 ~ 50 μm
的样品具有比较好的综合性能。

图 7　 (a)荧光玻璃薄膜样品的 IQE 和在 550 nm 处的透过率随 PtG 比的变化(插图为不同 PtG 比样品的荧光显微图);
(b)荧光玻璃薄膜样品的 IQE 和在 550 nm 处的透过率随样品厚度的变化。

Fig. 7　 Variations of the IQE and transmittance at 550 nm of the PiG samples with different PtG ratio(a) and with different thick-
ness(b). The inserts in (a) are fluorescence microscopic images of PiG films with different PtG ratios.

3. 6　 激光激发发光性能

为了进一步确定 PtG 比及膜层厚度对 LSN∶
Ce3 + 荧光薄膜样品发光性能的影响,本工作也对

样品在蓝色激光激发下的发光效率及发光饱和阈

值进行了详细研究。 图 8 为不同 PtG 比、不同膜

层厚度荧光薄膜样品的激光激发性能,从图中可

以看出所有样品的光通量都随着激光功率的提高

不断增加,在达到一定激光功率下均会出现发光

饱和问题。 由于膜层厚度的增加会影响样品在激

光激发下的散热性能,因此图 8 中 LSN∶ Ce3 + 荧光

玻璃薄膜样品的激光饱和阈值会随着膜层厚度的

增加而下降。 关于图 8 中荧光玻璃薄膜样品光通

量的变化规律:从图 7( a)中可以看出,在 PtG 比

值为 1∶ 1和 1∶ 2时,50 μm 厚荧光玻璃样品的透过

率在 45%以上,由于此时样品的透过率较高,在
一定范围内增加膜层厚度,样品依然可以保持适

当的透过性能(图 7(b)),样品的光通量会随着

膜层厚度增加出现少量提升(图 8( a)、(b));对
于 PtG 比值为 2∶ 1和 3∶ 1的样品,50 μm 厚荧光玻

璃样品的透过率已经在 30% 以下(图 7( a)),由
于此时样品的透过率已经很低,提高样品的膜层

厚度会直接导致样品的光通量下降。 通过上述结

果可以看出,在保证荧光玻璃薄膜样品发光性能

的前提下,样品膜层的厚度越小越有利其发光饱

和阈值的提高。 为了更清楚地确定 PtG 比对样品

激光激发性能的影响,图 9 进一步给出了 ~ 50
μm 膜层厚度下不同 PtG 比样品在激光激发下的

光通量、发光效率以及发光饱和阈值,从图中可以

看出样品的光通量以及发光饱和阈值都会随着

LSN∶ Ce3 + 荧光相的增加而产生一定程度的下降,
而样品的发光效率在 PtG 比为 1 ∶ 1时达到最高。
样品光通量的下降主要是由于样品透过率随 PtG
比增大而降低引起的(图 7(a)),而发光饱和阈

值的下降则是由于 LSN∶ Ce3 + 荧光相的增加会影

响连续相玻璃导热网络的形成,从而降低了荧光

玻璃薄膜膜层的导热效果[30]。 因此,通过图 8 和

图 9 可以进一步确定,在使用未镀蓝光透过膜的

蓝宝石基板时,LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜样品在膜

层厚度为 ~ 50 μm、PtG 比为 1∶ 1时具有最佳的发

光性能,其最大光通量可以达到 797 lm,发光效率

为 79. 7 lm / W,发光饱和阈值可以达到 13. 37
W / mm2。
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图 8　 PtG 比为 1∶ 2(a)、1∶ 1(b)、2∶ 1(c)和 3∶ 1(d)荧光玻璃薄膜样品在蓝色激光激发下的发光性能。
Fig. 8　 Luminescence properties of PiG films with PtG ratios of 1∶ 2(a), 1∶ 1(b), 2∶ 1(c) and 3∶ 1(d) under the excitation of

blue laser.

图 9　 不同 PtG 比荧光玻璃薄膜样品的光效、光通量及发

光饱和阈值。
Fig. 9　 Light efficiency, luminous flux and threshold value of

luminescence saturation of PiG films with different
PtG ratios.

3. 7　 蓝光透过膜对激光激发性能的影响

为了明确蓝光透过膜的存在对 LSN∶ Ce3 + 荧

光玻璃薄膜样品发光性能的提升作用,本工作最

后根据上述优化的工艺条件在镀膜蓝宝石基板上

合成了最终的荧光玻璃薄膜样品,并对镀膜蓝宝

石和未镀膜蓝宝石荧光玻璃薄膜样品的发光性能

进行了详细的对比研究。 图 10( a)、( b)分别为

样品的激光激发发光光谱及不同功率激光激发下

的光通量测试结果。 从图 10( a)、( b)中可以看

出,由于蓝光透过膜可以提高蓝光的透过率,同时

提高样品的正向黄光发射,在激光激发下,与未镀

蓝光透过膜的样品相比(图 9),镀膜样品的黄光

比例有明显的提升,最大光通量和发光效率提高

了接近 1 倍,分别达到了 1 497 lm 和 157. 6 lm /
W。 而针对发光饱和阈值,镀膜样品可以达到

12. 73 W / mm2,与未镀膜样品(13. 37 W / mm2)基
本保持一致。 以上结果表明蓝光透过膜的存在对

荧光玻璃薄膜样品发光性能具有明显的提升作

用,同时也不会对样品的激光饱和阈值产生很大

的影响。 图 10(a)中也给出了镀膜前后荧光薄膜

样品在激光激发下的发光图、显色指数 Ra、CCT
以及 CIE 色坐标参数,从结果中可以看出,在蓝色

激光激发下,LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜可以获得白

色发光,CIE 色坐标为(0. 315 9,0. 315 7),Ra可以

达到 74. 9,此时 CCT 为 6 422 K。 对比图10(a)中
镀膜样品的测试结果可以发现,镀蓝光透过膜对

样品 Ra的影响较小(72. 3→74. 9),但蓝、黄光比
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例的改变会对样品 CCT 和 CIE 产生较大的影响。
根据报道的结果,单一 YAG∶ Ce 荧光薄膜在蓝色

激光激发下 Ra为68. 9[19],这表明在激光照明中使

用 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜可以获得更好的白光

照明效果。 图 10(b)中也给出了镀膜荧光玻璃薄

膜发光性能随时间变化的关系图,从图中可以看

出,在 9 W 蓝色激光激发下,样品的光通量可以

长时间保持稳定,这表明 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜

在高功率激光激发下热稳定性良好。

图 10(c)、(d)为不同激光功率下荧光玻璃

薄膜样品的发光光谱。 值得注意的是,由于温

度猝灭现象的发生,镀膜样品在激光功率密度

从 12. 73 W / mm2提高到 13. 37 W / mm2、未镀膜

样品在激光功率密度从 13. 37 W / mm2 提高到

13. 99 W / mm2 时,样品的发光光谱都会产生明

显的红移现象,这也进一步表明高功率激光激

发下产生的高温荧光猝灭是发光饱和现象产生

的重要原因之一[18,22] 。

图 10　 (a) ~ (b)蓝光透过膜对荧光玻璃薄膜样品发光光谱和激光激发发光性能的影响;(c) ~ (d)未镀膜和镀膜荧光

玻璃薄膜样品在不同激光功率密度激发下的发光光谱。
Fig. 10　 (a) - (b)Effect of blue-pass film on the emission spectra and luminescence properties of PiG films under the excitation

of blue laser. (c) - (d)Emission spectra of PiG films with and without blue-pass film under the excitation of different
laser power densities.

4　 结　 　 论

本工作首先在蓝宝石基板上合成了 LSN ∶
Ce3 + 荧光玻璃薄膜,并详细分析了合成温度、荧
光粉和玻璃粉的比例以及荧光玻璃薄膜厚度对最

终材料发光性能的影响。 通过对荧光玻璃薄膜透

过率、发光效率以及发光饱和阈值性能的综合分

析,在 800 ℃条件下获得了性能优异的 LSN∶ Ce3 +

荧光玻璃薄膜(PtG 比为 1 ∶ 1,厚度为 ~ 50 μm)。
在确定了 LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜的最佳工艺条

件后,利用优化实验条件在镀蓝光透过膜蓝宝石

基板上合成了最终的荧光玻璃薄膜样品,详细研

究了蓝光透过膜的存在对荧光材料光通量、发光

效率以及发光饱和阈值的影响。 由于蓝光透过膜

可以提高蓝光的透过率,同时提高样品的正向黄

光发射,在激光激发下,与未镀蓝光透过膜的样品

相比,镀膜样品的最大光通量和发光效率提高了

接近 1 倍,分别达到了 1 497 lm 和 157. 6 lm / W,
其发光饱和阈值为 12. 73 W / mm2,与未镀膜样品

的基本一致。 此外,LSN∶ Ce3 + 荧光玻璃薄膜相比
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YAG∶ Ce3 + 表现出了更好的显色性,显色指数可以

达到 74. 9,进一步表明其在高显色、高功率激光

照明领域具有良好的应用前景。

本文专家审稿意见及作者回复内容的下载地址:
http:/ / cjl. lightpublishing. cn / thesisDetails #10.37188 /
CJL. 20210076 .
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