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Abstract

This paper presents a changes of luminescence property for converted white LEDs with

the commercially available silicate phosphor. If silicate phosphor's quantity increase step

by step. luminescence property will be changing. we analyze luminescence property for

these change and carry out the high temperature aging test for 7,000 hours, the high

temperature and humidity aging test for 7,000 hours for reliability. LED degradation not

only results in reduced light output but also in color changes. so we monitor correlated

color temperature (CCT), chromaticity coordinates(x, y) and spectrum intensity. Those

results suggest that humidity factor more bad effect in color changes than temperature

factor and Lighting quality is related with quantity of phosphor.
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1. 서 론

백색 LED가 조명 분야에 활용되고 있는 이유는 기존의 광원보다 사람이 인지하는 편안한

광원이다. 또한 고 화질이며, 백열전구나 형광 램프의 경우 보다 장 수명을 가지고, 동일한

밝기의 빛을 얻기 위한 전력 소모가 기존의 광원 보다 비교가 안 되게 적게 소모하기 때문

에 에너지 절약 차원에서 많은 각광을 받고 있다 (천성일 외 (2010)). 백색 LED가 획기적인

발전을 하기 된 기술적인 진보는 1990년대 후반에 청색 LED를 여기 광원으로 사용하고, 여

기 광을 내는 YAG(yttrium aluminum garnet)의 노랑색(560 nm)을 내는 형광물질을 접목

시킨 형태의 백색 LED가 등장하면서 획기적인 발전을 이루었다. 기존 백열전구 광 스펙트

럼과 같이 아주 넓은 파장 스펙트럼을 갖고, 우수한 색 안정성을 확보할 수 있으며, 색온도

(CCT)와 연색평가지수(Ra)를 높일 수 있는 여러 방법들이 연구되어져 왔다 (김창해(2008)).

기존 연구는 칩의 내구성, 효율성에 대한 연구와 형광 재료인 YAG에 대한 온도에 따른 광

특성, 광 특성을 향상시키기 위한 활성 이온 첨가, 형광체 모양 및 결정 구조에 따른 광 특

성 연구 등 다양한 접근을 하였다 (Calleja et al.(2007), Hsu et al.(2008), Ishizaki et

al.(2007) and Liu et al.(2009)). 하지만 특허와 고가의 YAG 형광체를 사용하면, 제조 단가

가 올라가는 이유 때문에 대체 형광체 개발이 시급한 현실이다. 그래서 최근에 많은 주목을

받고 있는 화학적, 온도적 안정성이 뛰어나고, 다양한 방출 파장, 높은 광속, 저가의 다양한

매력을 가지고 있으며, 결정체간의 강한 전계 강도로 인한 적색 발광으로 되기 쉬운 단점

또 한 가지고 있는 Silicate 형광체가 많은 주목을 받고 있다. Silicate는 광물합성에 따른

MO-SiO2 (M=Ca, Sr, Ba)와 MO-M'O-SiO2 (M=Ca, Sr, Ba, M'=Li, Mg, Al, Zn, etc)로

나누어 질수 있다 (Xie et al.(2011)). 또한 YAG 형광체의 모체 활성제로서 2가의 Eu가

Silicate 계열 형광체에도 적용이 되어 개발되어 졌으며, 많이 이용 되고 있다 (김창해

(2008)). 본 연구에서는 상용화되고 시중에서 적용 가능한 Silicate 계열의 형광체를 대상으

로 한다. Silicate 계열의 형광체 증가에 따른 광 특성 변화와 조명용에서 요구되어지는 광

품질과 연관되어지는 색 좌표, 연색성 평가지수, 색 온도 등 다양한 광 특성 변화에 중점을

두고 변화 추이를 분석하였다. 그리고 온도-습도, 즉 환경 내구성 관점에서 접근을 하여 광

품질 변화에 대한 연구를 하고자 한다.

2. Silicate 계열 백색 LED 시료 제작

LED 패키지 공정에서 와이어 본딩을 한 다음에 epoxy나 silicone을 몰딩 하는 과정에 형광체를

혼합하여 LED 패키지를 완성 시킨다. <그림 1>은 LED 패키지 단면도이다 (천성일 외(2010)).

이 단면도에서 optical epoxy mold를 우리는 Optical silicon mold로 변경을 하였으며, Silicate

계열 형광체는 이 optical silicon mold에 혼합을 해서 형광체와 몰드의 비율을 세 가지로 나누

어서 10% : 90%, 15% : 85%, 20% : 80% 으로 시료를 제작을 하였다. 과거 논문에서는 형광체

의 특정 위치와 두께 등 많은 연구를 하였다 (Xie et al.(2011)). 본 논문에서는 형광체와 실리콘
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몰드의 혼합에서 LED 패키지의 광 출력 저하에 영향을 주는 요인으로 실리콘 몰드에서 생기

는 기포가 없게 하거나, 형광체 입자가 뭉치지 않게 제작하였다[3]. 그리고 패키지 틀에 고 형화

하기 때문에, 형광체가 놓이는 위치나 두께 등의 변수들에 대해서는 고려하지 않았다.

<그림 1> LED 패키지 단면도

3. Silicate 계열 형광체 특성 및 시료 샘플들의 초기 광 특성

형광체의 품질을 판정하는 가장 중요한 것은 광 발광 스펙드럼 즉, 발광되고 흡수되는 스펙

트럼으로 판정되어진다. 또 다른 하나는 광 특성들(흡수, 온도와 상관된 광량, 양자 효율, 소

멸 시간 등)이 중요한 사항들이다 (Xie et al.(2011)). <그림 2>에서는 기존 문헌에서 상용화

된 Sr3SiO5:Eu2+ 형광체 재료의 흡수 및 외부 양자 효율과 스펙트럼을 보여 주고 있다 (신

무환과 김재필(2009)). 또한 다양한 파장을 가지고 있으며, 다른 첨가제를 통한 피크 파장이

570 nm ~ 600 nm 에서 나타나는 것을 볼 수가 있다 (Xie et al.(2011)). 본 연구에 사용 되

어진 시중 판매중인 Silicate 형광체에 대해서는 회사 보안이므로, 성분 정보를 제공해 주지

않는다. 따라서 형광체에 대한 어떤 합성을 가지고 있는지에 대한 성분 분석을 하였다. 이를

위해서 주사전자 현미경인 CX-200TM-LV에 Bruker 제품의 EDS 분석 장비를 통하여 <그

림 3>에서 성분 분석을 하였다. 이 분석을 통해서 알 수 있는 것은 MO-SiO2 (M=Ca, Sr,

Ba)와 MO-M'O-SiO2 (M=Ca, Sr, Ba, M'=Li, Mg, Al, Zn, etc)중의 하나인 것을 알 수 있

으며, 모체 활성제로서 2가의 Eu가 사용되어진 Silicate 형광물질인 것으로 나타났다.

<그림 2> Quantum efficiency and absorption of a commerical Sr3SiO5:Eu2+ Phosphor,

Excitation and emission spectra of Sr3SiO5:Eu2+
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<그림 3> 시중 판매 중인 Silicate 형광체의 성분 분석

Silicate 성분을 확인한 후, 시험을 위해서 제작된 몰딩제와 형광체의 비율이 90% : 10%,

85% : 15%, 80% : 20%에 대해서 제작된 시료들에 대해서 초기 광 특성과 형광체의 비율이

증가하면서 나타나는 광 특성(색 좌표, 색온도, 연색성평가지수 등)들에 대해서 분석하였다.

KS A 3325 “형광 램프의 광 원색 및 연색성에 따른 구분”에서 광원색의 종류를 4개 종류

로 분류를 하고, 색 온도와 색 좌표에 대한 범위를 제공한다. <표 1> 에서 보여 지는 것과

같이 형광체의 비율이 증가함에 따라서, 색온도는 9,414에서 점진적으로 낮아진다. 또한 형

광체의 비율이 15%를 넘어서는 20%에서는 3,000이상의 차이를 내면서 변화가 주목된다. 이

는 KS 규격에서 구분되어 지는 주광색(색온도 5,700 ~ 7,100, x 0.298 ~ 0.3282, y 0.3091 ~

0.3673)에 해당된다. 그러므로 형광체 비율이 20% 정도는 되어야 조명용으로 사용될 수 있

다. KS C 7653 "매립형 및 고정형 LED 등기구의 안전 및 성능 요구사항“에서 광 특성 항

목에서 100시간 에이징 후 측정하는 항목들은 광속(Lumen), 연색성(Ra), 색 온도(CCT), 광

효율을 보고 있다. 여기서 조명 등기구로서 연색성은 70이상으로 본 연구에서는 몰딩제와

형광체의 비율이 90% : 10% 상태에서 연색성 70에 근접한 것으로 나타났으며, silicate 형광

체 비율이 증가 할수록 연색성 평가지수는 감소하는 경향이 있다. 눈의 밝기 감각으로 평가

한 양을 나타내는 광속과 방출 피크 파장인 557nm에서 나타내지는 광세기는 형광체 비율이

증가함에 따라서 증가됨을 <그림 5>에서 볼 수 있다. 하지만 피크 파장은 형광체 비율이

증가함에도 변화가 없는 것으로 나타났다.

<표1> 형광체 성분 증가에 따른 광 출력 특성
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<그림 4> PL emission spectra of 10%, 15%, 20% rate percentage of silicate phosphors

<그림 5> 형광체 비율 증가에 따른 광속, 광 출력, 색 좌표의 변화

4. 실험

백색 LED 패키지에 대해서 그동안 많은 연구를 해 왔으며, 패키지에 대한 수명 시험 및 가

속 수명 시험에 대한 많은 문헌들이 있다. 전류와 온도를 가속 인자를 사용했으며(Calleja

et al.(2007)), 온도조건을 가속한 고온 저장시험과 전류/온도 가속수명시험을 비교 평가(Hsu

et al.(2008)), 고온(150℃) 저장시험을 500 시간 진행, 시험 후 광학특성의 열화 측정을 위해

광속의 손실 (lumen loss)과 색도표(chromaticity diagram )의 이동 등을 측정하였다

(Ishizaki et al.(2007)). 또한 습도 영향에 대한 가속 시험도 실시하였다 (Liu et al.(2009)).

따라서 백색 LED 패키지에 대한 시험 조건을 온도와 습도에 중점을 두고 형광체 비율별

고온/습도 시험을 아래 <표 2>로 설계하였다. 온도(60 ℃)와 습도 시험 들은 7,000 시간 정

도의 시험 시간을 수행을 했으며, 추가 보충된 고온 (85 ℃, 110 ℃)는 1,000시간을 조금 넘

은 상태이다. 그래서 본 연구에서는 1,000시간이 경과된 지점 에서 각 형광체 비율별 환경

인자(온도, 습도)의 시험을 통해서, 시험 후 광 특성 측정값들의 변화를 비교 하였다.
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<표 2> 온도 및 습도에 대한 실험

4.1. 광속(Lumen) 비교

각 silicate 형광체 비율별 고온 시험과 습도 시험을 수행한 후 1,000시간과 7,000시간의 경

과가 된 상태에서 광속에 대한 저하를 비교를 하였다. <표 3>에서는 시료에 대한 평균값으

로 해서, 초기 광속 값에서 1,000시간과 7,000시간에서 광속 값들을 뺀 차이 값을 보았다. 이

는 KS C 7653 "매립형 및 고정형 LED 등기구의 안전 및 성능 요구사항“에서 초기 광속

항목과 광속 유지율 항목에서 ”초기 광속 측정값의 90% 이상“이라는 성능 기준에서도 초기

대비 변화량을 비교 분석하는 것이므로, 본 연구에서도 초기 대비 변화량을 확인을 하였다.

<그림 6>에서는 형광체 비율이 10%에서 고온(60 ℃) 경향과 15%에서 고온(60 ℃) 경향을

봐서는 크게 차이가 나지 않아 보인다. 이를 정략적인 수치로 변화량을 확인 해보면, 더욱

더 명확하게 차이가 크지 않다는 것을 알 수가 있다. 하지만 110 ℃에서는 차이는 크게 벌

어진다. 이는 YAG:Ce 형광체에서 일어나는 Thermal Quenching[6]과 비슷하게 일어났다.

고온에서는 형광체 비율이 증가할수록, 광속의 차이가 줄어드는 경향이 있으나. 습도 시험에

서는 반대로 광속의 차이가 늘어나는 경향을 띈다. 이 현상은 7,000시간이 지나도 같은 형태

로 나타나는 것을 <표 3>에서 잘 볼 수 있다. 110 ℃를 제외하고 비교하면, 습도가 같은 온

도 조건보다 광속저하가 크다.
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<그림 6> 습도(60℃/90%RH, 85℃/85%RH) vs 고온(60℃, 85℃, 110℃), 광속 곡선(평균)
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<표 3> 초기 값 대비 1000시간, 7,000시간 후 차이 값(평균값 차이)

4.2 강도(Intensity) 비교

동일한 피크 발광 파장을 가지고 있으므로, 각 silicate 형광체 비율별 고온 시험과 습도 시

험을 수행한 후 1,000시간과 7,000시간의 경과가 된 상태에서 피크 파장에서의 강도 비교를

하였다. <그림 7>은 <그림 6>과 비교 했을 때, 습도에 대한 영향이 다른 점이라 할 수 있

다. 고온 시험에서는 110℃, 85 ℃/85 % RH 에서만 광 출력 하향 기울기가 있었다. 하지만

형광체 피크 발광 파장에서 광 강도에서는 60℃/85% RH에서도 광 출력 하향 기울기를 가

지는 것과 형광체 비율을 증가됨에 따라 하향 기울기가 증가하는 것으로 봐서, 형광체에 온

도보다는 습도가 큰 영향을 미치는 것으로 보인다. <표 4>에서 보는 봐와 같이, 초기 대비

시험 시간 후의 차이 값을 보면, 습도 시험 후, 형광체 비율의 증가된 상황에서 많은 영향을

받아 값이 커지는 것을 볼 수 있다.
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<그림 7> 습도(60℃/90%RH, 85℃/85%RH) vs 고온(60℃, 85℃, 110℃), 강도 곡선(평균)
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<표 4> 초기 값 대비 1000시간, 7,000시간 후 차이 값(평균값 차이)

4.3 색온도(CCT)와 색좌표(x,y) 비교

앞에서 KS A 3325 “형광 램프의 광 원색 및 연색성에 따른 구분”에서 광원색의 종류를 4

개 종류로 분류를 하고, 색 온도와 색 좌표에 대한 범위를 제공한다고 하였다. 조명 광원으

로 사용되는 광원에 대해서 분류하는 특성으로 중요한 광 특성 중의 하나이다. <그림 7>에

서 색 온도가 가장 영향을 많이 받는 부분은 110℃이며, <표 5>에서 형광체 비율이 증가함

에 따라서 초기대비 차이 값은 큰 폭으로 감소와 변화 폭이 큰 것으로 나타났다.
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<그림 7> 습도(60℃/90%RH, 85℃/85%RH) vs 고온(60℃, 85℃, 110℃), 색온도 곡선(평균)

<표 5> 초기 값 대비 1000시간, 7,000시간 후 차이 값(평균값 차이)
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색온도(CCT)에 비해서, 색 좌표(x,y)가 장시간 고온과 습도에 노출되었을 때 <표 6>에서

변화 폭이 미약하게 변하고, <그림 8, 9>에서 습도 인자보다는 온도에서 특히 110℃에서 많

은 변화가 있지만, 상대적으로 그 크기는 크지가 않다. 수치적으로 <표 6>에서도 습도와 온

도 항목 중에서 110℃에서 많은 변화를 보였고, 그다음은 장시간 습도에 노출되면서 변화가

커지는 것을 알 수 있다.
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<그림 8> 습도(60℃/90%RH, 85℃/85%RH) vs 고온(60℃, 85℃, 110℃), 색온도 x (평균)
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<그림 9> 습도(60℃/90%RH, 85℃/85%RH) vs 고온(60℃, 85℃, 110℃), 색온도 y (평균)

<표 6> 초기 값 대비 1000시간, 7,000시간 후 차이 값(평균값 차이)
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5. 결론

silicate 형광체 비율의 증가에 따른 초기 광 특성들의 경향을 분석을 하였다. 형광체 비율이

증가할수록 광속(Lumen), 피크 발광 파장 강도(Intensity), 색 좌표(x,y)는 증가하고, 색온도

(CCT)는 감소함을 알 수 있다. 형광체 비율이 일정 비율 이상일 때, LED 패키지 광 특성들

에 큰 변화를 주는 것도 확인하였다. 기존 문헌들(Ishizaki et al.(2007), Liu et al.(2009)),

Xie et al.(2011), Tan et al.(2009), Trevisanello et al.(2008) and Tsai et al.(2009))에서 LED 패

키지에 대한 수명과 가속 시험을 수행한 환경 인자를 확인하고, 고온과 습도 시험으로 장시

간 시험 후 형광체 비율별 샘플들의 광 특성들에 대한 분석을 하였다. 1,000 시간대에서는

큰 변화를 관찰하기 힘들었지만, 광 특성 값들의 초기 대비 변화 값을 확인 해 본 결과 증

가나 감소하는 경향은 장시간 7,200시간의 초기 대비 변화 값의 경향과 동일한 것으로 나타

났다. 이는 1,000시간대에서 나타나는 경향으로 장시간 시험 후의 특성 변화들을 추정할 수

있는 근거가 될 수 있다고 본다. 그리고 환경 인자에 가장 민감한 광 특성은 광속(Lumen)

과 색 온도(CCT) 항목이 가장 큰 폭으로 변화를 보였으며, 온도 인자에서 특정 온도(110℃)

이상일 때, Thermal Quenching 현상이 크게 나타나는 것을 확인하였다. 또한 장시간 습도

에 노출되었을 때 LED 패키지의 광 출력 특성들이 크게 영향을 받는 것을 확인 하였으며,

특히 형광체 피크 발광 파장에서 강도가 온도보다는 습도에 큰 변화를 보인 것을 확인하였

다. 결론적으로 LED 패키지에서 조명용으로 응용이 되기 위해서는 형광체의 발광 특성들이

환경인자들에 강한 특성을 확보하고 있어야, 전반적인 수명이 연장될 것으로 본다.
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