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摘要　提出了一种利用Ａｇ／Ａｌ电极作为叠层结构的连接层，有效调控白色有机电致发光器件（ＷＯＬＥＤｓ）的发射光

谱和提高器件的发光效率的新方法。当连接层厚度从９ｎｍ降到５ｎｍ，白光区域内的色坐标从（０．２７，０．２９）变化

到（０．３８，０．３１）。此外，通过调控任意色度的互补色（蓝黄）ＷＯＬＥＤｓ，成功地制备了色温从８００９Ｋ到４５３９Ｋ的可

以独立寻址的器件。最后，论文讨论了基于独立寻址实现色温可控的红绿蓝三基色 ＷＯＬＥＤｓ的光电性能。
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１　引　　言

白色有机发光器件（ＷＯＬＥＤｓ）因其可作为背

光源、全彩显示的光源，且在照明上有巨大的潜力而

引起众多研究者的关注［１－４］。Ｗａｎｇ等
［５］通过将蓝

色和橙色染料共掺到一种单主体材料中，获得了色

坐标为（０．３８，０．４３）的白光器件；Ｗｉｌｌｉａｍｓ等
［６］将铂

（ＩＩ）掺杂在一种新的主体材料中，在亮度为５００ｃｄ／

ｍ２ 时获得了功率效率为１２．６ｌｍ／Ｗ，显色指数为

８１的白光器件；Ｌｉ等
［７］将掺杂了空穴注入层的红色

染料引入到蓝光器件中，得到的白光器件的色坐标

为（０．３１，０．３３）。然而这些方法都存在缺陷，例如器

件结构复杂、需要高驱动电压、低功率效率以及相对

１０２３００２１
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较短的器件寿命等。

近年来出现的叠层有机发光二极管（ＯＬＥＤ）器

件，因其能有效地提供高亮度和高效率，以及能通过

堆叠不同的颜色来调节器件的发射光谱［８－１０］，逐渐

成为人们研究的热点。叠层 ＯＬＥＤ器件一般由两

个或多个发光单元组成，它们之间由电荷生成层顺

序连接。在外加电压作用下，电子和空穴会在电荷

生成层中生成并且注入到周围的层中，因此其性能

主要取决于载流子如何有效地注入到发光单元

中［１１－１２］。关于叠层结构电荷生成层的研究，不仅可

以应用于普通照明，而且可以应用于情景照明，这将

具有重大意义［１３－１４］。

迄今为止，研究叠层结构的ＯＬＥＤ存在的普遍

挑战是如何找到合适的电荷生成层。经典的叠层

ＯＬＥＤ结构是在阴极和阳极中间，插入被称为电荷

发生层的有机层，加外界电场时，就会产生空穴和电

子，注入到相邻的发光单元，与从外部注入的电子和

空穴进行再结合而发光［１５－１６］。因此，相对于普通

ＯＬＥＤ器件，叠层器件电荷生成层的引入，会导致更

多的载流子复合发光，这对于获得高效率的ＯＬＥＤ

器件非常有意义。如果插入一个电荷发生层，量子

效率会变成原来的两倍，加入两层就变为三倍，加入

三层变为四倍。依次类推，量子效率就会向期望的

方向提高。然而，叠层结构的引入将会导致器件驱

动电压升高，中间电极的非欧姆接触也会使得器件

寿命下降。此外，由于微孔效应，叠层 ＷＯＬＥＤ的

发射亮度和色纯度会伴随视角的改变发生很大变

化，因此叠层结构仍然需要更有效的优化。

本文以Ａｇ／Ａｌ作为叠层 ＷＯＬＥＤｓ的连接层，

替代了传统的叠层 ＷＯＬＥＤｓ使用Ｖ２Ｏ５、ＭｏＯ狓作

为电荷生成层［１７－１８］。利用热蒸发的方法，制备了不

同结构的 ＷＯＬＥＤｓ器件。

２　实　　验

叠层 ＷＯＬＥＤｓ器件的制备过程与单层发光

ＯＬＥＤ器件制备过程基本相同。首先对氧化铟锡

（ＩＴＯ）导电玻璃（方块电阻２０Ω）依次用去污粉、去

离子水、丙酮以及异丙醇超声清洗，最后对ＩＴＯ表

面进行等离子轰击处理。然后在１×１０－２Ｐａ的真

空室内，依次蒸镀各有机层，在蒸镀完第一个发光单

元后蒸镀连接层，然后再继续制备第二个发光单元，

最后蒸镀上金属阴极。蒸发速度及厚度用石英晶片

测量，器件发光面积为４ｍｍ２。所有器件均在大气、

室温环境下测量。电致发光（ＥＬ）光谱和色坐标用

ＰＲ６５０光谱扫描仪测量，电压 电流特性用Ｋｅｉｔｈｌｅｙ

２４００ＳｏｕｒｃｅＭｅｔｅｒ测量。

３　实验结果及讨论

３．１　器件结构分析

通过对ＳＥＢ１１５、Ｒｕｂｕｒｅｎ两种单色荧光器件的

结构分析，发现其均表现出较好的发光特性。因此，

基于这两种单色器件，选择Ａｇ／Ａｌ作为器件的连接

层，初步设计了蓝 黄叠层结构的器件，如图１所示。

在外加驱动电压的作用下，连接层会产生载流子，同

时在驱动电压形成的电场诱导下，Ａｌ向蓝光单元注

入电子；Ａｇ向黄光单元注入空穴。连接层注入的

电子或空穴经过相应的传输材料输运到各发光层，

与外部相应电极提供的载流子，在发光层相遇复合

发光。这样，蓝－黄叠层单元发射的单色光经混合

后，通过玻璃基板透射出白光。

图１ 叠层 ＷＯＬＥＤ示意图

Ｆｉｇ．１ ＳｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆａｔａｎｄｅｍＷＯＬＥＤ

３．２　犃犾／犃犵层的厚度的影响

由于电荷产生层是堆栈结构器件的关键，因此

该连接层的厚度选取至关重要。为了验证连接层的

厚度对器件发射光谱的影响，制备了双发光层单元

叠层结构的器件 Ａ和器件Ｂ。器件结构为：ＩＴＯ／

ＭｏＯ狓（５ｎｍ）／ＮＰＢ（５０ｎｍ）／ＳＭＢ０１３：５％ＳＥＢ１１５

（２０ｎｍ）／Ａｌｑ３（３０ｎｍ）／ＬｉＦ（０．３ｎｍ）／Ａｌ／Ａｇ／ＭｏＯ狓

（１０ｎｍ）／ＮＰＢ（５０ｎｍ）／Ａｌｑ３：３％Ｒｕｂｕｒｅｎ（２０ｎｍ）／

Ａｌｑ３（３０ｎｍ）／ＬｉＦ（０．３ｎｍ）／Ａｌ（１００ｎｍ）。

器件Ａ（Ａｌ／Ａｇ）：Ａｌ５ｎｍ／Ａｇ４ｎｍ；器件Ｂ

（Ａｌ／Ａｇ）：Ａｌ３ｎｍ／Ａｇ２ｎｍ；其中ＭｏＯ狓为空穴注

入 层 （ＨＩＬ），ＮＰＢ （ａ２ｎａｐｈｔｈｙｌｐｈｅｎｙｌｂｉｐｈｅｎｙｌ

ｄｉａｍｉｎｅｄ）为空穴传输层 （ＨＴＬ），Ａｌｑ３［ｔｒｉｓ（８

ｑｕｉｎｏｌｉｎｏｌａｔｏ）ａｌｕｍｉｎｉｕｍｃｏｍｐｌｅｘ］为电子传输层

（ＥＴＬ），ＬｉＦ作为电子注入层（ＥＩＬ），Ａｌ作为阴极。

发光层（ＥＭＬ）采用了主客体掺杂的方法，ＳＭＢ０１３：

１０２３００２２
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５％ＳＥＢ１１５为蓝色发光层，Ａｌｑ３：３％ Ｒｕｂｕｒｅｎ为

黄色发光层。

两种器件的归一化光谱如图２（ａ）所示。由图

可见，随着连接层厚度的变化，两种器件有着截然不

同的光谱。当连接层厚度由９ｎｍ变化到５ｎｍ，相

应的色坐标由（０．２７，０．２９）变化到（０．３８，０．３１）。

图２（ｂ）和（ｃ）分别是是器件Ａ和Ｂ的电流效率－亮

度－功率效率特性曲线和电流密度 电压 亮度特性

曲线。如图２（ｂ）效率图所示，相比较器件 Ａ，在发

光亮度１００ｃｄ／ｍ２ 的范围内，器件Ｂ的电流效率和

功率效率均高于器件Ａ，但随着亮度的进一步提高，

器件Ｂ的效率戏剧性的低于器件Ａ，这很有可能与

连接层的厚度有关。当外加电场较大时，器件Ａ的

连接层将产生更多的载流子，进而迁移到复合区发

光。从而，导致器件Ａ呈现较高的效率。

图２ （ａ）器件Ａ和Ｂ在１２Ｖ电压时的归一化发光光谱；（ｂ）器件Ａ和Ｂ的电流效率 亮度 功率效率特性曲线；

（ｃ）器件Ａ和Ｂ的电流密度 电压 亮度特性曲线

Ｆｉｇ．２ （ａ）ＮｏｒｍａｌｉｚｅｄＥＬｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｄｅｖｉｃｅＡａｎｄｄｅｖｉｃｅＢａｔｔｈｅｖｏｌｔａｇｅｏｆ１２Ｖ；（ｂ）ｃｕｒｒｅｎｔｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｌｕｍｉｎａｎｃｅｐｏｗｅｒ

ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｏｆｄｅｖｉｃｅＡａｎｄｄｅｖｉｃｅＢ；（ｃ）ｃｕｒｒｅｎｔｄｅｎｓｉｔｙｖｏｌｔａｇｅｌｕｍｉｎａｎｃｅｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｃｕｒｖｅｓｏｆ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ｄｅｖｉｃｅＡａｎｄｄｅｖｉｃｅＢ

３．３　独立寻址的蓝 黄 犠犗犔犈犇狊

为了实现叠层 ＷＯＬＥＤｓ器件发射光谱的主动

调控，分别在Ａｇ和Ａｌ这两层引出电极。器件结构

如图３所示，对Ｃｅｌｌ１和Ｃｅｌｌ２分别加电压，通过改

变每个子器件的电流实现对器件光色的主动调控。

图３中的Ｃｅｌｌ１和Ｃｅｌｌ２分别代表了蓝色发光

单元和黄色发光单元，分别对两个单元施加电压，其

发射光谱如图４（ａ）所示。当Ｃｅｌｌ１和Ｃｅｌｌ２子单元

电压均为４Ｖ时，得到了色温８００９Ｋ的器件，是色度较

好的冷白光。进一步地，当Ｃｅｌｌ１单元电压是４．５Ｖ，

Ｃｅｌｌ２单元电压是５．５Ｖ时，色温表现为５３３５Ｋ，产生

了舒服的白光。而调控Ｃｅｌｌ１单元电压５．５Ｖ，Ｃｅｌｌ２

单元电压８Ｖ时，色温降到４５３９Ｋ，呈现出适合人眼的

图３ 独立寻址的蓝 黄 ＷＯＬＥＤｓ结构示意图

Ｆｉｇ．３ ＳｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｂｌｕｅｙｅｌｌｏｗＷＯＬＥＤｓ

ｗｉｔｈｓｅｐａｒａｔｅａｄｄｒｅｓｓｉｎｇ
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暖白光。这样就较为方便地通过外加驱动实现对器件

发射光谱的调节。图４（ｂ）和（ｃ）分别是独立寻址的蓝

黄器件电流效率 亮度 功率效率特性图与蓝黄

ＷＯＬＥＤｓ子单元的电流密度 电压 亮度特性曲线。如

图４（ｂ）所示，蓝黄 ＷＯＬＥＤｓ具有较高的效率。当

器件亮度是１３６０ｃｄ／ｍ２ 时，电流效率可以达到

６．８７ｃｄ／Ａ。进一步地，器件在高亮度范围内，性能

相对稳定，几乎不存在效率滚降的现象。

图４ （ａ）独立寻址的蓝 黄器件归一化光谱图；（ｂ）独立寻址的蓝 黄器件电流效率 亮度 功率效率特性图；

（ｃ）Ｃｅｌｌ１和Ｃｅｌｌ２的电流密度 电压 亮度特性曲线

Ｆｉｇ．４ （ａ）ＮｏｒｍａｌｉｚｅｄＥＬｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｔｈｅｂｌｕｅｙｅｌｌｏｗｄｅｖｉｃｅｗｉｔｈｉｎｄｉｖｉｄｕａｌｌｙａｄｄｒｅｓｓａｂｌｅ；（ｂ）ｃｕｒｒｅｎｔｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

ｌｕｍｉｎａｎｃｅｐｏｗｅｒｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｏｆｂｌｕｅｙｅｌｌｏｗｄｅｖｉｃｅｗｉｔｈｉｎｄｉｖｉｄｕａｌｌｙａｄｄｒｅｓｓａｂｌｅ；（ｃ）ｃｕｒｒｅｎｔｄｅｎｓｉｔｙ

　　　　　　　　　　　　　ｖｏｌｔａｇｅｌｕｍｉｎａｎｃｅｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｃｕｒｖｅｓｏｆＣｅｌｌ１ａｎｄＣｅｌｌ２ｕｎｉｔ

３．４　独立寻址的三基色 犠犗犔犈犇狊

基于互补色的色温可调 ＷＯＬＥＤｓ叠层结构研

究，发现独立寻址的蓝黄结构能够很好地完成对器

件光色的主动调控。然而，互补色并不是理想的光

源。因此，基于独立寻址的互补色机理，进一步设计

了独 立 寻 址 的 三 基 色 （红 绿 蓝）色 温 可 调 的

ＷＯＬＥＤｓ，通过外部驱动，实现多重光源的主动调

节。器件结构设计如图５所示，ＩＴＯ／ＭｏＯ狓（５ｎｍ）／

ＮＰＢ （５０ｎｍ）／ＳＭＢ０１３：ＳＥＢ１１５ （２０ｎｍ）／Ａｌｑ３

（３０ｎｍ）／ＬｉＦ（０．３ｎｍ）／Ａｌ（３ｎｍ）／Ａｇ（２ｎｍ）／ＭｏＯ狓

（１０ｎｍ）／ＮＰＢ（５０ｎｍ）／ＣＢＰ：Ｉｒ（ｐｐｙ）３（２０ｎｍ）／Ａｌｑ３

（３０ｎｍ）／ＬｉＦ（０．３ｎｍ）／Ａｌ（３ｎｍ）／Ａｇ（２ｎｍ）／ＭｏＯ狓

（１０ｎｍ）／ＮＰＢ（５０ｎｍ）／Ａｌｑ３：ＤＣＪＴＢ（２０ｎｍ）／Ａｌｑ３

（３０ｎｍ）／ＬｉＦ（０．３ｎｍ）／Ａｌ（１００ｎｍ）。

同样，在连接层部分分别引出电极，连接外围驱

动。图中Ｃｅｌｌ１、Ｃｅｌｌ２、Ｃｅｌｌ３分别代表三个发光子

单元，蓝色发光单元、绿色发光单元以及红色发光单

元。分别独立控制每个发光子单元的电压，便可实

图５ 独立寻址的三基色ＯＬＥＤ结构示意图

Ｆｉｇ．５ ＳｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｔｒｉｃｏｌｏｒＯＬＥＤ

ｗｉｔｈｉｎｄｉｖｉｄｕａｌｌｙａｄｄｒｅｓｓａｂｌｅ

现任意光色的主动调控，得到不同色温的白光光源。

图６是独立寻址的三基色 ＷＯＬＥＤｓ的光电性能

图。当调控子单元电压 Ｃｅｌｌ１为４Ｖ，Ｃｅｌｌ２为

４．５Ｖ，Ｃｅｌｌ３为４．５Ｖ，获得光谱如图６（ａ）中曲线

ｔｕｎａｂｌｅ１所示，得到色温值为８６７０Ｋ的冷白光。改

１０２３００２４
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变子单元电压Ｃｅｌｌ１为４Ｖ，Ｃｅｌｌ２为５．５Ｖ，Ｃｅｌｌ３为

５Ｖ，得到７１０４Ｋ的色温。进一步增大红色单元的电

压，Ｃｅｌｌ３为６Ｖ时，获得色温值为５８５８Ｋ的光谱，这

是典型的适宜人眼的暖白光值，这样就有效地实现了

三光谱器件色温的调制。进一步，如图６（ｂ）电流效

率 亮度 功率 效 率 特 性 图 所 示，叠层结构的

ＷＯＬＥＤｓ几乎不存在效率滚降的现象，表明所制备

的三基色独立寻址叠层 ＷＯＬＥＤｓ结构合理，性能

可靠。此外，从子单元器件的电流密度 电压 亮度

曲线中，发现绿光单元表现出较好的单色光特性，这

与该单元所使用绿色磷光材料Ｉｒ（ｐｐｙ）３ 密切相关。

图６ （ａ）独立寻址的三基色器件归一化光谱图；（ｂ）独立寻址的红 绿 蓝器件电流效率 亮度 功率效率特性图；

（ｃ）Ｃｅｌｌ１、Ｃｅｌｌ２和Ｃｅｌｌ３的电流密度 电压 亮度特性曲线

Ｆｉｇ．６ （ａ）ＥＬｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＲＧＢｄｅｖｉｃｅｗｉｔｈｉｎｄｉｖｉｄｕａｌｌｙａｄｄｒｅｓｓａｂｌｅ；（ｂ）ｃｕｒｒｅｎｔｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｌｕｍｉｎａｎｃｅｐｏｗｅｒｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｏｆＲＧＢｄｅｖｉｃｅｗｉｔｈｉｎｄｉｖｉｄｕａｌｌｙａｄｄｒｅｓｓａｂｌｅ；（ｃ）ｃｕｒｒｅｎｔｄｅｎｓｉｔｙｖｏｌｔａｇｅｌｕｍｉｎａｎｃｅｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ

　　　　　　　　　　　　　　　　　ｃｕｒｖｅｓｏｆＣｅｌｌ１，Ｃｅｌｌ２ａｎｄＣｅｌｌ３ｕｎｉｔ

４　结　　论

基于新结构的连接层 Ａｇ／Ａｌ，制备了双发光层

单元叠层结构的 ＷＯＬＥＤｓ器件。通过调节连接层

的厚度，得到了不同色度的白光器件。此外，分别独

立控制两个子单元的电压，实现了从冷白光到暖白

光的调节。进一步制备了独立寻址的三基色

ＷＯＬＥＤｓ，结果表明，Ａｇ／Ａｌ是很适合作为叠层器

件结构的连接层，而且独立寻址 ＷＯＬＥＤｓ为实现

情景照明提供了一条有效的途径。此外，通过进一

步优化各子单元结构，并与磷光、热延迟荧光等新材

料相结合，可以实现高效率色温可调的白光器件。
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