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摘　 要: 有机发光二极管(ＯＬＥＤ)是通过有机材料获得电致发光的一种半导体二极管ꎬ 它可广泛用于新一代信息显示和健康

照明ꎮ 由于 ＯＬＥＤ 是一种电流驱动器件ꎬ 器件的发光亮度与工作寿命具有相反的变化趋势ꎬ 因此ꎬ ＯＬＥＤ 的发光亮度和工作

寿命一直是其走向市场的主要障碍ꎮ 为了缓解 ＯＬＥＤ 发光亮度与工作寿命的内在矛盾ꎬ 人们提出了叠层 ＯＬＥＤ 的器件结构ꎮ

叠层 ＯＬＥＤ 是通过特殊的内部连接层ꎬ 把多个有机发光(ＥＬ)单元在器件内部进行电学串联而形成的一种新型 ＯＬＥＤꎬ 它可以

同时具备高效率和长寿命的特点ꎮ 为此ꎬ 主要基于作者团队的前期工作ꎬ 重点讨论了叠层 ＯＬＥＤ 的设计原理及其选择内部连

接层材料的几个原则ꎻ 提出了器件性能的优化方法ꎻ 并介绍了团队在国家“８６３”计划和国家重点研发计划支持下所进行的

ＯＬＥＤ 生产示范线的设计与制造ꎮ 最后ꎬ 对我国 ＯＬＥＤ 技术的产业化发展提出了简要的看法ꎮ
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1　 前　 言

随着社会的进步与发展ꎬ 人类对信息、 能源、 健康

的需求日益增加ꎬ 使得我们进入了一个信息剧增、 能源

紧缺、 同时也更为重视健康的时代ꎮ 在这样的社会大背

景下ꎬ 人们对具备高效节能、 环保健康的各种高新技术

给予了越来越多的关注ꎮ 这其中包括了对有机电致发光
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显示与照明技术的关注和研究ꎮ
众所周知ꎬ ２１ 世纪以来ꎬ 不断膨胀的信息流量ꎬ 加

上通过视觉能更为直接获取信息的人体生理特点ꎬ 使得

信息显示技术的地位日趋重要ꎮ 目前ꎬ 人们已不再通过

体积庞大的阴极射线管来获取图像和文字信息ꎬ 而是渴

望使用比液晶显示(ＬＣＤ)屏更为明亮、 轻巧、 节能的平

板显示屏ꎮ 由于有机发光二极管(ｏｒｇａｎｉｃ ｌｉｇｈｔ￣ｅｍｉｔｔｉｎｇ ｄｉ￣
ｏｄｅꎬ ＯＬＥＤ[１] )显示相对于常用的 ＬＣＤ 而言ꎬ 不仅具备自

发光性能和无需背光源的优势ꎬ 还具备色彩对比度高、
视角广、 响应快、 厚度薄、 使用温度范围广、 可采用柔

性基板、 器件结构和制程较为简单等特点ꎬ 因此 ＯＬＥＤ
显示技术已经被公认为是继 ＬＣＤ 技术之后的第三代新型

信息显示技术ꎮ 这一新型平板显示技术不仅为人们获取

信息带来更多方便ꎬ 而且它将促进人类进入移动办公和

无纸办公时代、 保持社会的可持续性发展ꎮ
２１ 世纪以来ꎬ 节能降耗、 保护环境已成为全球性的

重要课题之一ꎮ 我国是一个电能消耗大国ꎮ 据有关统计

数据ꎬ 我国 ２０１７ 年的全社会用电总量为 ６３０７７ 亿千瓦

时[２] ꎮ 如果按 １２％的比例来估算全社会照明用电量ꎬ 其

中 ７５７９ 亿千瓦时则是用于照明ꎬ 由此要花费 ４５４７ 亿元

电费(如按 ０􀆰 ６０ 元 /千瓦时计)ꎮ 然而ꎬ 我国目前普通照

明光源的发光效率并不高ꎮ 无机发光二极管(ＬＥＤ)半导

体照明器件和 ＯＬＥＤ 半导体照明器件成了近年来研究和

开发的新型高效光源ꎮ ＯＬＥＤ 照明器件具有结构简易、
质地轻巧、 发光面大、 功耗低、 成本低等特性ꎬ 与 ＬＥＤ
照明光源可形成互补优势ꎬ 从而有望构建完善的现代固

态照明体系ꎮ 因此ꎬ 研究和开发 ＯＬＥＤ 技术在照明领域

的应用ꎬ 对提高光源效率、 减缓电力供应压力、 减少由

于发电而产生的二氧化碳排放量有着重要意义ꎮ 此外ꎬ
采用 ＯＬＥＤ 光源ꎬ 可以有效降低蓝光对视力的危害和降

低夜间光源对人体褪黑激素分泌的抑制ꎬ 从而提高人们

的用眼和居家健康[３] ꎮ
由此可知ꎬ ＯＬＥＤ 技术是优势明显的新一代显示和

照明技术ꎮ 由于 ＯＬＥＤ 材料和装备具有数千亿美元的全

球市场份额ꎬ 再加上该项技术同时具有重要的民用价值

和军事价值ꎬ 因此ꎬ 中美日韩等国纷纷立足国家战略层

面进行系统部署ꎬ 各自力求抢占技术和产业的制高点ꎮ
我国已将“开发有机发光显示等显示技术”列为国家 ２００６
年~２０２０ 年中长期科技发展规划的优先主题、 将“ＯＬＥＤ
照明产品实现一定规模应用”作为国家半导体照明产业

“十三五”发展规划的重要内容之一[４] ꎮ 关于 ＯＬＥＤ 产业

的国内外发展现状ꎬ 李述汤院士在文献[ ４] («学部通

讯»ꎬ ２０１８ꎬ １: ３４－３９􀆰 )中进行了全面介绍ꎮ
具有 ｐ￣ｎ 型异质结结构、 具备实用价值的低电压、

高效率 ＯＬＥＤ 是由当时美国柯达公司的 Ｔａｎｇ Ｃ Ｗ 和

ＶａｎＳｌｙｋｅ Ｓ 发明的[１] ꎮ 与 ＬＣＤ 不同ꎬ ＯＬＥＤ 是一种电流

控制器件ꎬ 它的发光亮度是随着工作电流的增大而增加

的ꎮ 然而ꎬ 器件工作电流的增大ꎬ 将使器件的工作寿命加

速缩短ꎮ 所以ꎬ 高亮度与长寿命是传统 ＯＬＥＤ 自身的一对

根本性矛盾ꎮ 在低亮度情况下(例如ꎬ 小于 ２００ ｃｄ / ｍ２)ꎬ
根据目前的 ＯＬＥＤ 技术现状ꎬ 这对矛盾并不显得突出ꎮ
但是在高亮度情况下(例如ꎬ 大于 １０００ ｃｄ / ｍ２)ꎬ 这对矛

盾就会十分突出ꎬ 使得工作寿命达不到实际应用的要求ꎬ
从而将大大限制 ＯＬＥＤ 的应用范围ꎮ 此外ꎬ 目前用于

ＯＬＥＤ 显示屏的多晶硅或非晶硅薄膜晶体管基板电路ꎬ
在大电流工作条件下ꎬ 易引起硅材料结构的变化ꎬ 使阈

值电压不断漂移上升(尤其是非晶硅薄膜晶体管基板电

路)ꎬ 从而导致显示屏工作性能持续退化ꎮ 特别是对于大

面积 ＯＬＥＤ 显示屏而言ꎬ 由于所需的工作电流大ꎬ 使得

这种基板电路的性能退化更为严重ꎮ 对于高亮度的

ＯＬＥＤ 照明光源而言ꎬ 在大电流工作条件下ꎬ 光源的亮

度将急剧衰减ꎬ 从而导致工作寿命难以满足实际需求ꎮ
因此ꎬ 如何降低在高亮度工作条件下的工作电流ꎬ 延长

ＯＬＥＤ 的工作寿命和缓解薄膜晶体管基板电路的性能退

化ꎬ 是我们面临的一项极为重要的研究任务ꎮ
为此ꎬ 本文将主要根据作者团队的工作ꎬ 讨论一种

具有叠层结构的 ＯＬＥＤ 器件ꎬ 亦即叠层( ｔａｎｄｅｍ)ＯＬＥＤꎮ
该新颖器件可以从器件结构上极大地缓解常规 ＯＬＥＤ 中

存在的高亮度与长寿命的矛盾ꎮ 叠层 ＯＬＥＤ 已在高亮度

的信息显示和照明中得到了重要的应用ꎮ 例如ꎬ 韩国 ＬＧ
公司根据美国柯达公司的核心专利所生产的 ＯＬＥＤ 电视

和 ＯＬＥＤ 照明面板、 美国 ＯＬＥＤ Ｗｏｒｋｓ 的 ＯＬＥＤ 光源、 日

本 Ｐａｎａｓｏｎｉｃ 的 ＯＬＥＤ 光源ꎬ 和我国固安翌光科技、 南京

第壹有机光电、 苏州方昇光电的 ＯＬＥＤ 光源产品或样品ꎬ
都采用了叠层 ＯＬＥＤ 技术ꎮ 为了较为系统地介绍作者团

队在叠层 ＯＬＥＤ 研究和开发方面的工作ꎬ 本文将首先讨

论叠层 ＯＬＥＤ 器件结构和特点ꎬ 接着讨论叠层 ＯＬＥＤ 的

设计原理和结构优化ꎬ 最后拟从应用的角度ꎬ 讨论如何

自主设计和制造叠层 ＯＬＥＤ 的制造装备ꎬ 以便在国内推

进 ＯＬＥＤ 产业链的发展ꎮ

2　 叠层有机发光二极管结构和特点

常规的底发射 ＯＬＥＤ 结构如图 １ａ 所示ꎬ 它包括透明

基板(如玻璃)、 透明阳极(如铟锡氧化物电极ꎬ ＩＴＯ)、
空穴传输层(ｈｏｌｅ￣ｔｒａｎｓｐｏｒｔｉｎｇ ｌａｙｅｒꎬ ＨＴＬ)、 发光层( ｌｉｇｈｔ￣
ｅｍｉｔｔｉｎｇ ｌａｙｅｒꎬ ＬＥＬ)、 电子传输层 ( ｅｌｅｃｔｒｏｎ￣ｔｒａｎｓｐｏｒｔｉｎｇ
ｌａｙｅｒꎬ ＥＴＬ)和阴极ꎮ 当阳极接上相对于阴极而言的正电

压时ꎬ 空穴便从阳极通过 ＨＴＬ 的最高占有分子轨道(ＨＯ￣

６４７
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图 １　 常规 ＯＬＥＤ(ａ)和叠层 ＯＬＥＤ(ｂ)的器件结构示意图[５]

Ｆｉｇ􀆰 １　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｓ ｏｆ ｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌ ＯＬＥＤ (ａ) ａｎｄ ｔａｎｄｅｍ ＯＬＥＤ (ｂ).

Ｒｅｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[５] ꎬ Ｃｏｐｙｒｉｇｈｔ ２０１６ꎬ Ｗｉｌｅｙ￣ＶＣＨ

ＭＯ)能级(类似于半导体中的价带)注入和传输到 ＬＥＬ 的

ＨＯＭＯ 能级ꎬ 电子则从阴极通过 ＥＴＬ 的最低未占有分子

轨道(ＬＵＭＯ)能级(类似于半导体中的导带)注入和传输

到 ＬＥＬ 的 ＬＵＭＯ 能级ꎮ 由此ꎬ 空穴与电子在 ＬＥＬ 形成激

子(ｅｘｃｉｔｏｎ)ꎬ 最终产生非辐射复合或辐射复合ꎮ 激子如

产生辐射复合ꎬ 便形成光子ꎬ 并通过底部透明电极和透

明基板而形成光发射ꎮ 结构更为复杂的常规底发射

ＯＬＥＤꎬ 往往在透明阳极与 ＨＴＬ 之间增加了一层空穴注

入层(ｈｏｌｅ￣ｉｎｊｅｃｔｉｎｇ ｌａｙｅｒꎬ ＨＩＬ)、 在 ＥＴＬ 与阴极之间增加

了一层电子注入层(ｅｌｅｃｔｒｏｎ￣ｉｎｊｅｃｔｉｎｇ ｌａｙｅｒꎬ ＥＩＬ)ꎮ 为了叙

述方便ꎬ 称阳极和阴极之间的多个有机层为电致发光

(ＥＬ)单元ꎮ
如前所述ꎬ ＯＬＥＤ 是一种电流控制器件ꎬ 它的发光

亮度随工作电流的增大而增加ꎬ 其工作寿命则随发光亮

度(工作电流)的增大而缩短ꎮ 因此ꎬ 为了缓解这对高亮

度与长寿命的内在矛盾ꎬ 必须设法使 ＯＬＥＤ 在低工作电

流下取得较高的发光亮度ꎮ 从材料创新的角度看ꎬ 我们

可以设计更为高效的发光材料ꎻ 从器件改进的角度看ꎬ
我们可以进一步提高光取出效率ꎮ 在此基础上ꎬ 如果我

们还可以提出另一种更为新颖的器件结构ꎬ 则有望在

ＯＬＥＤ 中同时实现高亮度和长寿命ꎮ 其实ꎬ 根据普通的

电子线路原理可知ꎬ 如果可以制备一个内部串联多个 ＥＬ
单元的器件ꎬ 则在低电流条件下ꎬ 通过多个 ＥＬ 单元叠加

有望实现超高亮度发光ꎮ
为此ꎬ 原在美国柯达公司的作者研究组和日本

Ｙａｍａｇａｔａ 大学的 Ｋｉｄｏ Ｊ 研究组各自发明了一种称作“叠层

(ｔａｎｄｅｍ) ＯＬＥＤ” [６－９] 或称 “多光子 ( ｍｕｌｔｉｐｈｏｔｏｎ) ＥＬ 器

件” [１０－１２]的新型器件结构ꎮ 这种叠层发光器件是采用透

明的内部连接层[８ꎬ １３ꎬ １４](ｉｎｔｅｒｍｅｄｉａｔｅ ｃｏｎｎｅｃｔｏｒ)(或称电荷

产生层ꎬ ｃｈａｒｇｅ ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ ｌａｙｅｒ)将两个或多个有机 ＥＬ 单

元在器件内部堆叠串联而形成的一种新型器件(如图 １ｂ
和图 ２ 所示)ꎮ 当器件工作时ꎬ 每一个注入的电子有可能

在每一个发光单元中产生一个光子ꎮ 因此一般说来ꎬ 与

常规 ＯＬＥＤ 相比ꎬ 具有 Ｎ 个 ＥＬ 单元的叠层 ＯＬＥＤ 可以获

得 Ｎ 倍于常规 ＯＬＥＤ 的电流发光效率(Ｎ 为整数ꎬ 且大于

１)ꎬ 从而在不改变工作电流大小的情况下ꎬ 可获得 Ｎ 倍

于常规器件的发光亮度ꎻ 或者在保持与常规器件相同的

高亮度条件下ꎬ 其工作电流可以减小到常规器件的 １ / Ｎ
左右ꎬ 从而至少获得 Ｎ 倍于常规器件的工作寿命(工作

寿命通常定义为器件在持续工作状态下初始亮度衰减到

起始亮度的 ５０％时所用的时间ꎬ 单位为 ｈꎬ 符号为 ｔ５０)ꎮ
由此可见ꎬ 使用叠层 ＯＬＥＤ 的器件结构ꎬ 能够同时达到

高亮度和长寿命的目的ꎬ 这无疑为 ＯＬＥＤ 性能的进一步

改善带来新的希望ꎮ 同时ꎬ 在低电流工作条件下ꎬ 可进

一步缓解薄膜晶体管基板电路的性能退化ꎮ

图 ２　 含有两个 ＥＬ 单元的叠层 ＯＬＥＤ 的能级示意图ꎮ Ｅ１是 ＥＬ 单元

１ 的 ＥＴＬ 的 ＬＵＭＯ 能级ꎬ Ｅ２是 ＥＬ 单元 ２ 的 ＨＴＬ 的 ＨＯＭＯ 能

级ꎮ 此能级图是在所有材料的真空能级都已对齐( Ｓｃｈｏｔｔｋｙ￣

Ｍｏｔｔ 模型)的情况下绘制的ꎬ 但能级位置没有按比例绘制[５]

Ｆｉｇ􀆰 ２　 Ｉｌｌｕｓｔｒａｔｅｄ ｅｎｅｒｇｙ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ａ ｔｗｏ￣ＥＬ￣ｕｎｉｔ ｔａｎｄｅｍ ＯＬＥＤ ｕｎｄｅｒ ａ

ｆｏｒｗａｒｄ ｂｉａｓ. Ｅ１ｉｓ ｔｈｅ ＬＵＭＯ ｌｅｖｅｌ ｏｆ ｔｈｅ ＥＴＬ ｉｎ ＥＬ ｕｎｉｔ １ ａｎｄ Ｅ２ ｉｓ

ｔｈｅ ＨＯＭＯ ｌｅｖｅｌ ｏｆ ｔｈｅ ＨＴＬ ｉｎ ＥＬ ｕｎｉｔ ２. Ｔｈｅ ｅｎｅｒｇｙ ｄｉａｇｒａｍｓ ａｒｅ

ｂａｓｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ａｓｓｕｍｐｔｉｏｎ ｔｈａｔ ａｌｌ ｖａｃｕｕｍ ｌｅｖｅｌｓ ａｒｅ ａｌｉｇｎｅｄ

(Ｓｃｈｏｔｔｋｙ￣Ｍｏｔｔ ｍｏｄｅｌ) ａｎｄ ｔｈｅ ｅｎｅｒｇｙ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｉｓ ｎｏｔ ｏｎ ｓｃａｌｅ. Ｒｅ￣

ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[５]ꎬ Ｃｏｐｙｒｉｇｈｔ ２０１６ꎬ Ｗｉｌｅｙ￣ＶＣＨ
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图 ３ 显示的是常规 ＯＬＥＤ(１￣ＥＬ)、 具有两个 ＥＬ(２￣
ＥＬｓ)和三个 ＥＬ(３￣ＥＬｓ)单元的叠层 ＯＬＥＤ 的器件性能对

比ꎮ 这 ３ 个器件中的每个 ＥＬ 单元都有相同的结构: ＨＴＬ /
ＬＥＬ / ＥＴＬꎮ 每个 ＥＬ 单元的 ＬＥＬ 由 “Ａｌｑ: ０􀆰 ５％ Ｃ５４５Ｔ(体
积分数)”组成ꎬ 其中 Ａｌｑ 为 ８￣羟基奎宁铝的缩写ꎬ 是发

光层中的主体材料ꎻ 客体材料 Ｃ５４５Ｔ 是一种绿色荧光香

豆素ꎮ 由图可知ꎬ 相对于常规 ＯＬＥＤꎬ 叠层 ＯＬＥＤ 的确可

以提高发光亮度ꎬ 同时可以提高器件的电流效率(ｃｄ / Ａ)、
功率效率(ｌｍ / Ｗ)和工作寿命ꎮ 此外ꎬ 由于阳极和阴极被

多个 ＥＬ 单元隔开ꎬ 使得叠层器件可以极大地减少由于电

极“毛刺”而导致的微区电流短路现象ꎬ 从而可显著提高

大面积发光面板的成品率ꎮ

图 ３　 叠层 ＯＬＥＤ 器件的性能曲线: ( ａ)电流效率ꎬ ( ｂ)功率效率ꎬ

(ｃ)器件工作寿命[５]

Ｆｉｇ􀆰 ３　 Ｃｕｒｒｅｎｔ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ(ａ)ꎬ ｐｏｗｅｒ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ(ｂ)ꎬ ａｎｄ ｏｐｅｒａｔｉｏｎａｌ ｌｉｆｅ￣

ｔｉｍｅ(ｃ) ｏｆ ｔａｎｄｅｍ ＯＬＥＤ. Ｒｅｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[５] ꎬ Ｃｏｐｙ￣

ｒｉｇｈｔ ２０１６ꎬ Ｗｉｌｅｙ￣ＶＣＨ

叠层 ＯＬＥＤ 器件主要有以下 ７ 方面突出的特点: 第

一ꎬ 从图 ３ａ 可以看到ꎬ 随着叠层 ＯＬＥＤ 中 ＥＬ 单元的增

加ꎬ 发光效率基本呈线性增加的趋势ꎻ 第二ꎬ 在图 ３ｂ 中

可以看到ꎬ 在亮度一定的条件下ꎬ 例如在 ４０００ ｃｄ / ｍ２的条

件下ꎬ 叠层 ＯＬＥＤ 的功率效率明显高于常规 ＯＬＥＤ 器件

的功率效率ꎬ 并且随着 ＥＬ 单元的增加而增加ꎻ 第三ꎬ
如图 ３ｃ 所示ꎬ 在同样的亮度下开始点亮ꎬ 叠层 ＯＬＥＤ
的工作寿命对比于常规 ＯＬＥＤ 有极大的延长ꎻ 第四ꎬ
如图 ２ 所示ꎬ 内部连接层总是成对地产生载流子ꎬ 所

以ꎬ 可以平衡每个发光单元的电荷分布ꎬ 这使得每个

单元的效率都可以比传统器件的效率高ꎻ 第五ꎬ 在叠

层器件中ꎬ 除了临近金属电极的发光单元外ꎬ 其它的

发光单元皆远离金属电极ꎬ 这样可以降低金属电极的

表面等离子激元模式的光淬灭效应ꎬ 从而提高光取出

效率ꎻ 第六ꎬ 如前所述ꎬ 叠层器件两电极中间的有机

层更厚ꎬ 减少了短路的可能性ꎬ 有助于实际生产应用

中大面积面板的生产制造ꎻ 第七ꎬ 使用叠层结构将不

同 ＥＬ 单元通过连接层连接ꎬ 可以更加灵活地设计不

同光色的器件结构ꎮ
在叠层 ＯＬＥＤ 器件中ꎬ 为了使性能最大化ꎬ 内部连

接层的作用至关重要ꎮ 内部连接层中的界面ꎬ 在电场的

作用下ꎬ 可以产生内部电荷ꎬ 类似于电极ꎬ 源源不断向

发光单元注入电子和空穴ꎮ 此外ꎬ 内部连接层的透过率

和厚度也会影响器件的整体光提取效率ꎮ 因此ꎬ 系统了

解叠层器件中内部连接层的工作原理ꎬ 以及掌握如何设

计理想、 高效的内部连接层ꎬ 对于进一步提高叠层

ＯＬＥＤ 的性能很有必要ꎮ 因此ꎬ 本综述将着重介绍叠层

ＯＬＥＤ 的内部连接层的设计原理、 种类和界面效应ꎮ

3　 高效叠层 OLED 的基本要求和结构优化

3􀆰 1　 内部连接层的设计原理

通常来说ꎬ 叠层 ＯＬＥＤ 由 ３ 部分组成: 电极、 ＥＬ 单

元和内部连接层ꎮ 研究人员对于常规 ＯＬＥＤ 结构的广泛

研究ꎬ 极大地提高了常规 ＯＬＥＤ 电极和发光单元的性能ꎬ
总结出很多种提高常规 ＯＬＥＤ 性能的方法ꎮ 这些成果都

可以直接应用于叠层 ＯＬＥＤ 结构中电极和 ＥＬ 单元的设

计ꎮ 因此ꎬ 对于高性能叠层 ＯＬＥＤ 的研究ꎬ 内部连接层

的设计自然成为了关键的研究内容ꎮ
叠层器件的能级结构图和电致发光光谱如图 ４ 所示ꎮ

器件 Ａ 和器件 Ｂ 分别为传统的绿光和红光 ＯＬＥＤꎻ 器件 Ｃ
和器件 Ｄ 是叠层 ＯＬＥＤꎬ 其发光单元和器件 Ａ 和 Ｂ 相同ꎮ
不同的是ꎬ 器件 Ｃ 只是简单的 ＥＬ 单元的叠加ꎬ 没有内

部连接层连接ꎻ 器件 Ｄ 在两 ＥＬ 单元之间有一个连接单

元ꎮ 从能级结构图可以看出ꎬ 器件 Ｃ 的内部ꎬ 无载流子

产生ꎬ 电子不会注入到绿光 ＥＬ 单元的 ＬＵＭＯ 能级ꎮ 这

种情况下ꎬ 空穴从阳极注入ꎬ 然后传输到红光发光单元

的 ＨＯＭＯ 能级ꎬ 和阴极注入的电子复合ꎮ 如图 ４ 的曲线

Ｃ 所示ꎬ 发射出红光ꎬ 但没有绿光发射(器件 Ｃ 比器件 Ｂ
的亮度更强的原因是ꎬ 在器件 Ｃ 中ꎬ 传输过快的空穴传

输速度得到减缓ꎬ 和传输速度较低的电子达到更好的电

荷注入平衡ꎻ 但是ꎬ 这也会引起驱动电压的急剧升高)ꎮ
只有在具有内部连接层的器件 Ｄ 中ꎬ 才会在器件的内部

产生载流子ꎬ 从而分别注入到红光和绿光单元ꎮ 很显然

地ꎬ 这说明了内部连接层对于叠层 ＯＬＥＤ 的重要性(此
外ꎬ 用连接层连接不同光色的 ＥＬ 单元也是检测内部连接

层工作性能的重要手段)ꎮ

８４７
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图 ４　 叠层 ＯＬＥＤ 和常规 ＯＬＥＤ 能级结构[５]和 ＥＬ 光谱[８]之间的区别(假设所有材料的真空能级对齐ꎬ Ｓｃｈｏｔｔｋｙ￣Ｍｏｔｔ 模型)

Ｆｉｇ􀆰 ４　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ ｄｉａｇｒａｍｓ ａｎｄ ＥＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｓｈｏｗｉｎｇ ｔｈｅ ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅ ｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌ ＯＬＥＤ ａｎｄ ｔａｎｄｅｍ ＯＬＥＤ. Ｗｉｔｈ Ｓｃｈｏｔｔ￣

ｋｙ￣Ｍｏｔｔ ｍｏｄｅｌ ａｎｄ ｔｈｅ ｅｎｅｒｇｙ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｉｓ ｎｏｔ ｏｎ ｓｃａｌｅ. Ｔｈｅ ｄｅｖｉｃｅ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｗａｓ ｒｅｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[５] ꎬ Ｃｏｐｙｒｉｇｈｔ ２０１６ꎬ

Ｗｉｌｅｙ￣ＶＣＨ. Ｔｈｅ ＥＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｗｅｒｅ ｒｅｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[８] ꎬ Ｃｏｐｙｒｉｇｈｔ ２００４ꎬ ＡＩＰ

　 　 叠层 ＯＬＥＤ 器件中内部连接层的设计原则如下:
原则一: 从电子学角度ꎬ 内部连接层的界面应该能

有效地产生电荷ꎬ 并可使载流子顺利注入到相邻的 ＥＬ
单元ꎻ

原则二: 从光学角度ꎬ 其透过率应尽可能大ꎬ 厚度

应该适合最大程度上的光提取ꎻ
原则三: 从材料设计角度ꎬ 应该选择性能稳定、 成

本低廉、 环境友好、 利于生产的材料ꎻ
原则四: 从成膜角度ꎬ 内部连接层的制作应该与器

件的制作方法兼容ꎮ
若能遵循上述原则一和原则二ꎬ 人们则有望制备高

性能叠层 ＯＬＥＤ 器件ꎻ 而原则三和原则四则对器件的规

模生产和应用具有很重要的指导意义ꎮ
另外ꎬ 更为关键的是ꎬ 原则一中提到ꎬ 内部连接层

必须能够产生和注入空穴和电子ꎮ 因此ꎬ 在设计内部连

接层时具体应该注意的要素包括:
(１)ＥＬ 单元 １ 中 ＥＴＬ 的 ＬＵＭＯ 能级(Ｅ１)和 ＥＬ 单元

２ 中 ＨＴＬ 的 ＨＯＭＯ 能级(Ｅ２)的能量差(ΔＥ)应尽可能地

小ꎮ 如图 ２ 所示ꎬ 希望在正向偏压时ꎬ 能级差应为

ΔＥ＝ ｜ Ｅ１－Ｅ２ ｜ ~ ０ (１)
如果内部连接层界面发生能级弯曲ꎬ 这在正向偏压下较

为容易实现ꎮ
(２)内部连接层自身的压降应尽可能小ꎮ
(３)对于原则二来说ꎬ 每个内部连接层的可见光透

过率应大于 ８０％ꎮ
3􀆰 2　 内部连接层的电荷产生机制

叠层 ＯＬＥＤ 的内部连接层主要可分为以下几类:

第一ꎬ “ｎ 型 / ｐ 型”掺杂层结构ꎮ 例如ꎬ 根据作者等

之前的研究发现[１５] ꎬ 内部连接层 Ａｌｑ ∶ Ｍｇ / ｍ￣ＭＴＤＡＴＡ
和 Ａｌｑ / ｍ￣ＭＴＤＡＴＡ ∶ Ｆ４ ￣ＴＣＮＱꎬ 其 ΔＥ 值分别为 ２􀆰 ９ 和

２􀆰 ７ ｅＶꎬ 但是结构为 Ａｌｑ ∶ Ｍｇ / ｍ￣ＭＴＤＡＴＡ ∶ Ｆ４ ￣ＴＣＮＱ 的

内部连接层 ΔＥ 值为 １􀆰 ２ ｅＶꎬ 并且在正向偏压下 ΔＥ 值接

近 ０ ｅＶꎮ 研究结果表明ꎬ 具有“ｎ 型 / ｐ 型”掺杂层结构的

内部连接层能够更好地产生载流子ꎮ
第二ꎬ “ｎ 型 / ｐ 型”非掺杂结构ꎮ 非掺杂结构的连接

层有助于降低生产复杂性和成本ꎬ 如 Ｆ１６ＣｕＰｃ / ＣｕＰｃ
[１６] 在

没有外加偏压下 ΔＥ 值仅为 ０􀆰 ７５ ｅＶꎬ 但是问题在于连接

层和邻近的 ＥＴＬ 和 ＨＴＬ 之间存在着较大的注入势垒ꎬ 所

以基于这种内部连接层的叠层 ＯＬＥＤ 效率不高ꎮ
第三ꎬ “ｎ 型掺杂 / ｎ 型”结构ꎬ 比如以下两个例子:
(１)Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｍｇ / ＭｏＯ３界面[１７] ꎮ Ｂｐｈｅｎ 掺杂金属镁和

ｎ 型非掺杂 ＭｏＯ３构成内部连接层ꎬ 但是ꎬ Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｍｇ 和

ＭｏＯ３或者它们的界面都不是电荷产生层ꎬ 实际上ꎬ 电荷

直接产生在 ＭｏＯ３与 ＨＴＬ 层 ＮＰＢ 的界面ꎮ 此类型的连接

层也可看成是 Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｍｇ / ＭｏＯ３ / ＮＰＢ 结构ꎮ Ｔａｎｇ 等研究

表明[１８] ꎬ 使 用 “ ｎ 型 掺 杂 有 机 层 /过 渡 金 属 氧 化 物

(ＴＭＯ)”的双层结构ꎬ 电荷产生机制主要有两步: 首先ꎬ
ＴＭＯ 缺陷态的电子受到热激发辅助的作用ꎬ 自发地从缺

陷态漂移到 ＴＭＯ 的导带ꎻ 然后ꎬ 电子和空穴在电场作用

下分离ꎬ 经过隧穿效应ꎬ 注入到相邻 ｎ 型掺杂层的

ＬＵＭＯ 能级和 ＨＴＬ 的 ＨＯＭＯ 能级ꎮ
(２) Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / ＨＡＴ￣ＣＮ 或 Ｂｐｈｅｎ ∶ ＣｓＦ / ＨＡＴ￣ＣＮ 界

面[１３ꎬ １９]ꎮ 其中 ｎ 型有机材料 ＨＡＴ￣ＣＮ 常被用来取代叠层

９４７
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ＯＬＥＤ 的连接层中的 ｐ 型掺杂有机层ꎮ 其优点在于具有低

的真空蒸镀温度(约为 ２００ ℃)、 较深的 ＬＵＭＯ 能级(使得

ＨＡＴ￣ＣＮ 是很强的电子受体)ꎬ 以及较高的可见光透过率ꎮ
Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / ＨＡＴ￣ＣＮ / ＮＰＢ 或 Ｂｐｈｅｎ ∶ ＣｓＦ / ＨＡＴ￣ＣＮ / ＣｕＰｃ 结

构中的ＨＡＴ￣ＣＮ / ＮＰＢ 或ＨＡＴ￣ＣＮ / ＣｕＰｃꎬ 充当电荷产生界

面ꎬ 能够促进电荷的产生和往相邻 ＥＬ 单元的注入ꎮ
3􀆰 3　 内部连接层的性能优化

以上关于内部连接层界面和机制的论述ꎬ 表明电荷

产生界面对于内部连接层产生电荷的重要性ꎮ 接下来ꎬ
将着重讨论内部连接层及其界面对叠层 ＯＬＥＤ 的电压稳

定性、 亮度稳定性和功率效率的影响ꎮ
３􀆰 ３􀆰 １　 电压和亮度稳定性

对于 ＯＬＥＤ 的商业化来说ꎬ 亮度稳定性和电压稳定

性具有同样的重要意义ꎮ 为了表征 ＯＬＥＤ 器件的亮度稳

定性ꎬ 通常要在恒定的电流密度下ꎬ 对器件进行寿命测

试ꎮ 随着器件的老化ꎬ 为了维持恒定的电流密度ꎬ 器件

的驱动电压必然升高ꎬ 这可能会加剧器件的老化速度ꎮ
然而ꎬ 在实际应用中ꎬ ＯＬＥＤ 面板通常是外加恒定的电

压ꎬ 这样随着器件老化ꎬ 工作电流就会降低ꎮ 所以ꎬ 通

过恒定电压测试器件寿命ꎬ 器件衰减将会显得很快ꎮ 这

意味着ꎬ 在实际应用中ꎬ ＯＬＥＤ 产品的寿命将会远低于

使用恒定电流测试得出的工作寿命ꎮ 而且通常来说ꎬ 很

多低成本、 手持设备都有较低的工作额定电压ꎬ 即便

ＯＬＥＤ 器件是在恒定电流下工作的ꎬ 其驱动电压也最终

会到达这个额定电压ꎮ 此时ꎬ 就很难使器件的电流密度

维持在最初水平ꎬ 器件的亮度也会受到影响ꎮ 所以为了

延长 ＯＬＥＤ 的工作寿命ꎬ 如何提高器件的电压稳定性也

尤为重要ꎮ
叠层器件内部连接层中ꎬ 电子和空穴的注入主要发

生在电荷产生界面ꎬ 并且这个过程决定着器件的驱动电

压ꎬ 所以ꎬ 叠层 ＯＬＥＤ 的电压稳定性很大程度上取决于

内部连接层界面的形成ꎮ 现举一个内部连接层为 Ａｌｑ ∶
Ｌｉ / ＮＰＢ ∶ Ｆ４ ￣ＴＣＮＱ 的具体实例[６] ꎮ ＯＬＥＤ 器件结构如下:

Ｅｘａｍｐｌｅ １(器件 １): ＩＴＯ / ＣＦｘ / ＥＬ / Ｍｇ ∶ Ａｇ
Ｅｘａｍｐｌｅ ２(器件 ２): ＩＴＯ / ＣＦｘ / ＥＬ / Ａｌｑ ∶ Ｌｉ(３０ ｎｍ) /

ＮＰＢ ∶ Ｆ４ ￣ＴＣＮＱ (６０ ｎｍ) / ＥＬ / Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / Ｍｇ ∶ Ａｇꎬ 其中 ＣＦｘ

是一种用于修饰 ＩＴＯ 表面的碳氟化合物(ＨＩＬ)ꎬ ＥＬ 单元

为 ＮＰＢ / Ａｌｑꎮ
器件 １ 是常规 ＯＬＥＤ 器件ꎬ 在工作电流为 ２０ ｍＡ / ｃｍ２

条件下ꎬ 它的工作电压为 ７􀆰 ３ Ｖꎬ 亮度为 ４９５ ｃｄ / ｍ２ꎮ 器

件点亮 ２００ ｈ 后亮度衰减了 ２０％ꎬ 但其驱动电压基本未

变ꎮ 器件 ２ 是叠层 ＯＬＥＤ 器件ꎬ 在同样电流密度下ꎬ 工

作电压和亮度分别为 １４􀆰 ３ Ｖ 和 １１６６ ｃｄ / ｍ２ꎮ 点亮 ３００ ｈ
后ꎬ 器件的亮度衰减了 １５％ꎬ 但驱动电压激增了 ５０％ꎮ

为了提高驱动电压的稳定性ꎬ 在 Ａｌｑ ∶ Ｌｉ 和 ＮＰＢ ∶ Ｆ４ ￣
ＴＣＮＱ 之间加 ２ ｎｍ 的氧化铅(ＰｂＯ)后ꎬ 器件工作 ３００ ｈ
后电压并无显著升高(如图 ５ 的 Ｅｘａｍｐｌｅ ３ 所示)ꎬ 而器

件的寿命和效率都未受到显著影响ꎮ 添加 ４ ｎｍ 的五氧化

二锑(Ｓｂ２Ｏ５ꎬ Ｅｘａｍｐｌｅ ４)和 ０􀆰 ５ ｎｍ 的 Ａｇ(Ｅｘａｍｐｌｅ ５)都

可以起到相同的作用ꎮ 因此ꎬ 认为造成 Ｅｘａｍｐｌｅ ２ 中电压

激增的原因是由于 Ａｌｑ ∶ Ｌｉ 和 ＮＰＢ ∶ Ｆ４ ￣ＴＣＮＱ 界面处ꎬ
强还原剂 Ｌｉ 和强氧化剂 Ｆ４ ￣ＴＣＮＱ 发生反应ꎬ 形成了逐渐

增厚的耗尽层ꎮ 相比之下ꎬ ＰｂＯ(Ｓｂ２Ｏ５或 Ａｇ)的介入ꎬ 阻

止了这样的界面反应ꎮ 最近研究发现ꎬ 具有相似作用的

图 ５　 在 ２０ ｍＡ / ｃｍ２工作条件下ꎬ 叠层 ＯＬＥＤ 的工作电压随着工

作时间的变化曲线[６]

Ｆｉｇ􀆰 ５　 Ｄｒｉｖｉｎｇ ｖｏｌｔａｇｅ ｏｆ ｔａｎｄｅｍ ＯＬＥＤ ａｓ ａ ｆｕｎｃｔｉｏｎ ｏｆ ｏｐｅｒａｔｉｏｎａｌ ｔｉｍｅ

ｄｒｉｖｅｎ ａｔ ２０ ｍＡ/ ｃｍ２(Ａｄａｐｔｅｄ ｆｒｏｍ Ｆｉｇｕｒｅ ４ ｏｆ Ｒｅｆ. [６])

还有 ＷＯ３(图 ６ 中的 Ｄｅｖｉｃｅ Ｆ) [２０] 和 ＨＡＴ￣ＣＮ(图 ６ 中的

Ｄｅｖｉｃｅ Ｇ) [１３] ꎮ 如图 ６ 所示ꎬ Ｄｅｖｉｃｅ Ｅ 是只有一个 ＥＬ 单

元的常规 ＯＬＥＤ: ＮＰＢ / Ａｌｑ ∶ Ｃ５４５Ｔ / Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / Ｍｇ ∶ Ａｇꎮ
Ｄｅｖｉｃｅ Ｆ 和 Ｄｅｖｉｃｅ Ｇ 分别使用 Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / ＷＯ３和 Ａｌｑ ∶ Ｌｉ /
ＨＡＴ￣ＣＮ 作为内部连接层ꎮ 在 １０００ ｃｄ / ｍ２ 的起始亮度下ꎬ
工作 １２００ ｈ 后ꎬ Ｄｅｖｉｃｅ Ｆ 和 Ｇ 的亮度只衰减 １５％ꎬ 它们

的驱动电压仅分别升高了 ０􀆰 ６ 和 ０􀆰 ２ Ｖꎮ 因此十分明显ꎬ
使用 Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / ＨＡＴ￣ＣＮ 作为内部连接层的叠层 ＯＬＥＤ(Ｄｅ￣
ｖｉｃｅ Ｇ)具有较低的驱动电压和极好的电压稳定性ꎮ

此外ꎬ 关于器件的亮度稳定性(即工作寿命)ꎬ 叠层

ＯＬＥＤ 的寿命确实高于常规 ＯＬＥＤꎮ 例如ꎬ 从图 ６ 可以看

出ꎬ 叠层器件 Ｄｅｖｉｃｅ Ｆ 和 Ｇ 的亮度稳定性(ｔ５０约为１８ ０００ ｈ)
远高于常规 ＯＬＥＤ 器件 Ｄｅｖｉｃｅ Ｅ 的亮度稳定性( ｔ５０ 约为

６０００ ｈ)ꎮ 所以ꎬ 叠层结构是制作长寿命 ＯＬＥＤ 的有效手

段ꎮ 最近ꎬ Ｆｏｒｒｅｓｔ 等制作了含有 ５ 个 ＥＬ 单元的叠层

ＯＬＥＤꎬ 使得 ｔ７０长达 ８０ ０００ ｈꎬ 色显指数(ＣＲＩ)可达 ８９[２１]ꎮ
３􀆰 ３􀆰 ２　 功率效率的提升

与常规 ＯＬＥＤ 相比ꎬ 在相同亮度情况下ꎬ 具有 Ｎ 个

ＥＬ 单元的叠层 ＯＬＥＤ 所需电流密度为常规 ＯＬＥＤ 的 １ / Ｎꎬ

０５７
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图 ６　 器件的亮度和电压稳定性(ａ)ꎬ 器件工作寿命(ｂ) [１３]

Ｆｉｇ􀆰 ６　 Ｌｕｍｉｎａｎｃｅ ａｎｄ ｖｏｌｔａｇｅ ｓｔａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｅｖｉｃｅｓ(ａ)ꎬ ｔｈｅｉｒ

ｌｉｆｅｔｉｍｅ ｄａｔａ(ｂ)􀆰 Ｒｅｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[１３] ꎬ Ｃｏｐｙｒｉｇｈｔ

２００８ꎬ Ｗｉｌｅｙ￣ＶＣＨ

所需驱动电压应是常规 ＯＬＥＤ 的 Ｎ 倍ꎮ 因此ꎬ 依据功率与

电流和电压的关系ꎬ 叠层 ＯＬＥＤ 与常规 ＯＬＥＤ 在功耗上一

般应该是基本相同的ꎮ 然而ꎬ 实际上ꎬ 如果叠层 ＯＬＥＤ 的

内部连接层具有明显的压降ꎬ 则叠层 ＯＬＥＤ 的功耗会增

加ꎻ 而如果通过整体器件的优化设计使器件的驱动电压相

应降低ꎬ 则叠层 ＯＬＥＤ 的功耗将会降低ꎬ 从而提高器件的

功率效率(ｌｍ / Ｗ)ꎮ 已有几个研究组证实ꎬ 可以实现低功

耗的叠层 ＯＬＥＤꎬ 从而增加功率效率[８ꎬ １３ꎬ ２２－２５]ꎮ
以基于 Ｉｒ(ｐｐｙ) ３的叠层绿光磷光 ＯＬＥＤ(ＰＨＯＬＥＤ)为

例[２２] ꎬ 作者团队制作了以下 ４ 组器件:
Ａ￣０ 组: ＩＴＯ / ＣＦｘ / ＣＢＰ ∶ Ｉｒ ( ｐｐｙ) ３ / Ｂｐｈｅｎ / Ｂｐｈｅｎ ∶

Ｌｉ / Ａｌ
Ａ￣ｘ 组: ＩＴＯ / ＣＦｘ / ＣＢＰ ∶ Ｉｒ ( ｐｐｙ) ３ / Ｂｐｈｅｎ / ｃｏｎｎｅｃｔｏｒ /

ＮＰＢ / ＣＢＰ ∶ Ｉｒ(ｐｐｙ) ３ / Ｂｐｈｅｎ / Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｌｉ / Ａｌ
Ｂ￣０ 组: ＩＴＯ / ＣＦｘ / ＮＰＢ / ＴＣＴＡ/ ＴＰＢＩ ∶ Ｉｒ(ｐｐｙ)３ / Ｂｐｈｅｎ /

Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｌｉ / Ａｌ
Ｂ￣ｘ 组: ＩＴＯ / ＣＦｘ / ＮＰＢ / ＴＣＴＡ/ ＴＰＢＩ ∶ Ｉｒ(ｐｐｙ)３ / Ｂｐｈｅｎ /

ｃｏｎｎｅｃｔｏｒ / ＮＰＢ / ＴＣＴＡ/ ＴＰＢＩ ∶ Ｉｒ(ｐｐｙ)３ / Ｂｐｈｅｎ / Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｌｉ / Ａｌ
其中ꎬ Ｉｒ ( ｐｐｙ) ３ 的英文全称为 ｔｒｉｓ ( ２￣ｐｈｅｎｙｌｐｙｒｉｄｉｎｅ )
ｉｒｉｄｉｕｍ(ＩＩＩ)ꎬ ＣＢＰ 的英文全称为 ４ꎬ ４′￣ｂｉｓ (ｃａｒｂａｚｏｌ￣９￣ｙｌ)

ｂｉｐｈｅｎｙｌꎮ “ｘ”(ｘ＝ １~４)代表不同的内部连接层ꎬ 它们分

别为 Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / ＮＰＢ ∶ Ｆ４ ￣ＴＣＮＱ、 Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｌｉ / ＮＰＢ ∶ Ｆ４ ￣
ＴＣＮＱ、 Ａｌｑ ∶ Ｌｉ / ＨＡＴ￣ＣＮ、 Ｂｐｈｅｎ ∶ Ｌｉ / ＨＡＴ￣ＣＮꎮ 相关器

件的性能数据如图 ７ 所示ꎮ 从图 ７ａ 和 ７ｄ 的电流￣电压曲

线可以看出ꎬ 叠层 ＯＬＥＤ 的驱动电压很大程度上取决于

内部连接层的种类ꎮ 从图 ７ｂ 和 ７ｅ 电流效率曲线可以看

出ꎬ 所有叠层 ＯＬＥＤ 的电流效率均大于 １２０ ｃｄ / Ａꎬ 约为

传统单一 ＥＬ 单元 ＯＬＥＤ 的两倍ꎮ 图 ７ｃ 和 ７ｆ 给出了功率

效率￣亮度曲线ꎬ 表明叠层 ＯＬＥＤ 的功率效率大于常规

ＯＬＥＤꎮ 在亮度为 １０００ ｃｄ / ｍ２下ꎬ 器件 Ａ￣０ 和器件 Ａ￣４ 的

功率效率分别为 ２０ 和 ３３ ｌｍ / Ｗꎬ 有 ５０％的提高ꎻ 器件 Ｂ￣０
和器件 Ｂ￣４ 的功率效率分别为 ４５ 和 ６８ ｌｍ / Ｗꎬ 也有 ５０％
的提高ꎮ 对于叠层 ＯＬＥＤ 器件功率效率的提升ꎬ 主要有

以下几种解释:
第一ꎬ 减少了金属电极等离子体激元对发光的淬灭

效应ꎮ 在常规 ＯＬＥＤ 中ꎬ 靠近金属电极ꎬ 常常会发生等

离子体激元淬灭ꎮ 但是在叠层 ＯＬＥＤ 中ꎬ 由于多个 ＥＬ 单

元被串联ꎬ 至少有一个发光层远离金属电极ꎬ 从而使等

离子体激元淬灭相对减少[２３] ꎮ 第二ꎬ 由于电荷产生界面

产生成对的电子和空穴ꎬ 所以能够使得 ＥＬ 单元的电子空

穴复合更加平衡ꎮ 产生的电子被注入到第一 ＥＬ 单元ꎬ 空

穴被注入到第二 ＥＬ 单元ꎬ 使得叠层 ＯＬＥＤ 的电流效率比

预期的高一些ꎮ 第三ꎬ 在 ＰＨＯＬＥＤ 中ꎬ 电荷诱导淬灭机

制较为明显ꎬ 然而叠层器件可以在较低的电流密度下工

作ꎬ 从而可降低这一效应ꎮ
Ｍａ 等利用 ＨＡＴ￣ＣＮ / ＨＡＴ￣ＣＮ ∶ ＴＡＰＣ / ＴＡＰＣ 作为红、

绿、 蓝光叠层 ＯＬＥＤ 的内部连接层 [２６] ꎬ 可使红、 绿、
蓝光叠层 ＯＬＥＤ 的功率效率分别达到 ５７􀆰 ５、 １２６􀆰 ８ 和

５２􀆰 ７ ｌｍ / Ｗꎮ 作为对比ꎬ 常规 ＯＬＥＤ 的最高功率效率仅

分别为 ４８􀆰 １、 １０３􀆰 ８ 和 ４９􀆰 ９ ｌｍ / Ｗꎮ 对于红光和绿光叠层

ＯＬＥＤꎬ 功率效率提升了 ２０％ꎮ 这得益于内部连接层出色

的电荷产生和注入能力ꎬ 从而使得载流子更加平衡ꎬ 并

减少了漏电流ꎮ

4　 叠层 OLED 制造装备的自主设计

制造性能稳定、 良品率高的叠层 ＯＬＥＤ 面板的方法ꎬ
目前主要依靠真空有机热蒸发镀膜实现ꎮ 目前ꎬ 我国的

ＯＬＥＤ 研究成果虽已处于国际前沿水平ꎬ 但是 ＯＬＥＤ 生产

线全部依赖进口ꎮ 近几年来ꎬ 我国已经投资了不少于

４５００ 亿 人 民 币 从 日 本 Ｃａｎｏｎ￣Ｔｏｋｋｉ 和 ＵＬＶＡＣ、 韩 国

Ｓｕｎｉｃ、 美国 Ｋａｔｅｅｖａ 等国外公司引进 ＯＬＥＤ 生产线ꎮ 因

此ꎬ 自主研发 ＯＬＥＤ 技术、 自主制造生产装备ꎬ 对于中

国 ＯＬＥＤ 产业的生存和发展尤其重要ꎮ 传统制造装备需

要解决以下几个问题: ① 扩大腔体和基板尺寸ꎬ 制备大
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图 ７　 基于不同内部连接层结构的叠层 ＯＬＥＤ 的器件性能表现: (ａ~ ｃ) Ａ 组器件ꎬ (ｄ~ ｆ)Ｂ 组器件[２３]

Ｆｉｇ􀆰 ７　 Ｄｅｖｉｃｅ ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ｏｆ ｔａｎｄｅｍ ＯＬＥＤ ｗｉｔｈ ｕｓｉｎｇ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｅｖｉｃｅ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ａｎｄ ｉｎｔｅｒｍｅｄｉａｔｅ ｃｏｎｎｅｃｔｏｒｓ: (ａ~ ｃ) ｓｅｔ￣Ａ ｄｅｖｉｃｅｓꎬ (ｄ~

ｆ) ｓｅｔ￣Ｂ ｄｅｖｉｃｅｓ. Ｒｅｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[２３] ꎬ Ｃｏｐｙｒｉｇｈｔ ２００８ꎬ ＡＩＰ

面积 ＯＬＥＤ 面板ꎻ ② 用线性取代点状蒸发源以保证均匀

大面积面板的成膜均一性ꎻ ③ 提高设备的集成度和自动

化程度ꎬ 增加产能和可靠性ꎻ ④ 保证较高的成品率ꎮ
在“十二五”期间ꎬ 作者团队在国家“ ８６３”计划的

支持下ꎬ 已经成功设计和制造了一套用于制备大面积

ＯＬＥＤ 面板的研究型装备(如图 ８ａ 所示) ꎬ 并制备了国

内面积最大(３００ ｍｍ × ３００ ｍｍ)的 ＯＬＥＤ 照明面板样

品ꎮ 图 ８ｂ 中的插图则是我们利用自主装备所制备的

１５０ ｍｍ×１５０ ｍｍ 的大面积叠层白光 ＯＬＥＤꎮ 该发光面

板ꎬ 在玻璃基板表面没有光学散射层时ꎬ 器件的电流

效率和功率效率分别为 １４４􀆰 ９ ｃｄ / Ａ 和 ３３ ｌｍ / Ｗꎻ 当玻

璃基板表面采用了光学散射层后ꎬ 出光增强约 ６０％ꎬ
效率显著升高为 ２３１􀆰 ８ ｃｄ / Ａ 和 ５２􀆰 ９ ｌｍ / Ｗꎮ 这些结果

同时验证了自主装备的可用性和叠层 ＯＬＥＤ 器件结构

的可行性ꎬ 为后续的 ＯＬＥＤ 生产线装备的设计和制造

奠定了基础ꎮ
在“十三五”期间ꎬ 作者团队又在国家重点研发计划

的支持下ꎬ 正在承担国内首条 ＯＬＥＤ 照明面板生产示范

线的研发任务ꎮ 现已独自研制出多个功能化配件: 新型

线状蒸发源ꎬ 能够实现均匀可控的大尺寸薄膜沉积

(３７０ ｍｍ × ４７０ ｍｍ)ꎻ 多腔体线性有机薄膜蒸镀系统ꎬ
能使其满足 ３７０ ｍｍ × ４７０ ｍｍ 的基片尺寸要求ꎬ 实现

ＯＬＥＤ 照明样品的规模化制备ꎻ 还有适用于连续生产的

样片传动系统、 膜厚监测与控制系统、 多工位镀膜的电

器与软件控制系统等(如图 ９ 所示)ꎮ
其中的关键技术包含: ① 设计了基片直线运行、 闭

２５７



　 第 １０ 期 廖良生等: 高效叠层有机发光二极管及其制备技术

合循环的自动生产线布局ꎬ 将面板生产的节拍时间控制

在 ２ ｍｉｎꎬ 从而不仅可提高生产效率ꎬ 还可大大减少有机

发光材料的损耗ꎻ ② 研制出灵活的传动系统ꎬ 自动控制

多个蒸镀腔体ꎬ 包括 ＩＴＯ 储样室、 ＩＴＯ 前处理设备、 多

腔体的真空镀膜系统、 封装制程等ꎻ ③ 改进线性蒸镀源

技术ꎬ 使线源 /玻璃基片的长度比小于 １􀆰 ５ꎬ 有效减小生

产装备线的体积、 节约钢材、 并大大降低整条 ＯＬＥＤ 生

产示范线的占地面积ꎻ ④ 实现全自动化器件封装ꎮ 根据

预测ꎬ 未来中国 ＯＬＥＤ 照明将占据通用照明市场的 ３０％ꎬ
相关产业规模将达到 ５０００ 亿元ꎮ 因此ꎬ 实现 ＯＬＥＤ 生产

装备国产化、 摆脱国外技术和装备控制ꎬ 对我国 ＯＬＥＤ
产业的自主发展至关重要ꎮ

图 ８　 用于制备大面积 ＯＬＥＤ 面板的研究型装备(ａ)ꎬ 大面积叠层白光 ＯＬＥＤ 的实物图片(１５０ ｍｍ×１５０ ｍｍ)及其电流￣亮度曲线(ｂ)ꎬ

大面积叠层白光 ＯＬＥＤ 的电流效率和功率效率(ｃ) [２７]

Ｆｉｇ􀆰 ８　 Ｒｅｓｅａｒｃｈ ｔｙｐｅ ｔｈｅｒｍａｌ ｅｖａｐｏｒａｔｏｒ ｔｏ ｍａｋｅ ｌａｒｇｅ ＯＬＥＤ ｐａｎｅｌｓ ( ａ)ꎬ ｌｕｍｉｎａｎｃｅ ｖｅｒｓｕｓ ｃｕｒｒｅｎｔ ｄｅｎｓｉｔｙ ｆｏｒ ｔｈｅ １５０ ｍｍ×１５０ ｍｍ ｔａｎｄｅｍ

ＷＯＬＥＤ (ｉｎｓｅｔ: ｔｈｅ ｉｍａｇｅ ｏｆ ｔｈｅ ｌａｒｇｅ￣ａｒｅａ ｔａｎｄｅｍ ＷＯＬＥＤ) (ｂ)ꎬ ｃｕｒｒｅｎｔ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ａｎｄ ｐｏｗｅｒ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｖｅｒｓｕｓ ｃｕｒｒｅｎｔ ｄｅｎｓｉｔｙ ｏｆ ｔｈｅ

１５０ ｍｍ×１５０ ｍｍ ｔａｎｄｅｍ ＷＯＬＥＤ (ｃ). Ｆｉｇ􀆰 ８ｂ ａｎｄ ８ｃ ａｒｅ ｒｅｐｒｏｄｕｃｅｄ ｗｉｔｈ ｐｅｒｍｉｓｓｉｏｎ[２７] ꎬ Ｃｏｐｙｒｉｇｈｔ ２０１４ꎬ Ｒｏｙａｌ Ｓｏｃｉｅｔｙ ｏｆ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ

图 ９　 自主设计的 ＯＬＥＤ 生产示范线ꎬ 生产线整体结构分 ３ 部分: ① 前端: 用于 ＩＴＯ 玻璃的清洗等ꎻ ② 中端: 用于有机薄膜

和金属电极的蒸镀ꎻ ③ 末端: 用于器件的封装和测试等

Ｆｉｇ􀆰 ９　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ＯＬＥＤ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ｌｉｎｅ. Ｉｔ ｉｓ ｄｉｖｉｄｅｄ ｉｎｔｏ ｔｈｒｅｅ ｓｅｃｔｉｏｎｓ: ① ｐｒｅ￣ｅｖａｐｏｒａｔｉｏｎ ｓｅｃｔｉｏｎ: ｆｏｒ ＩＴＯ ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｃｌｅａｎｉｎｇꎻ

② ｅｖａｐｏｒａｔｉｏｎ ｓｅｃｔｉｏｎ: ｆｏｒ ｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ａｌｌ ｔｈｅ ｏｒｇａｎｉｃ ｌａｙｅｒｓ ａｎｄ ｔｈｅ ｍｅｔａｌ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅꎻ ③ ｐｏｓｔ￣ｅｖａｐｏｒａｔｉｏｎ ｓｅｃｔｉｏｎ: ｆｏｒ ｄｅｖｉｃｅ ｅｎ￣

ｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎ ａｎｄ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ

5　 对我国 OLED 产业发展的几点看法

在各级政府的支持下ꎬ 在显示面板厂家的积极推动

下ꎬ 我国 ＯＬＥＤ 产业已有明显发展ꎮ 因此ꎬ 今后五年内

我国 ＯＬＥＤ 产业的进一步发展ꎬ 将可能是顺理成章之事ꎮ
然而ꎬ 从全球 ＯＬＥＤ 产业格局上看ꎬ 为避免错失发展的

良好契机ꎬ 我们迫切需要完善产业链ꎬ 特别是大力推动

ＯＬＥＤ 生产装备和关键材料的国产化ꎬ 突破核心关键技

术ꎬ 积极主持和参与 ＯＬＥＤ 相关技术标准的制定ꎬ 从而

真正将 ＯＬＥＤ 产业打造成具有中国特色的国家战略性高

科技产业ꎮ 为此ꎬ 作者对 ＯＬＥＤ 产业发展提出如下粗浅

看法:
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第一、 ＯＬＥＤ 产业链的顶层设计ꎮ 对于 ＯＬＥＤ 产业

链ꎬ 政策支持和市场引导是其高效发展的驱动力ꎮ 我国

各级政府和相关部门如能效仿我国集成电路产业发展方

式ꎬ 对 ＯＬＥＤ 产业给予倾向性或主导性的政策和资金扶

持ꎬ 通盘考虑产业链上下游的布局ꎬ 就可切实促进

ＯＬＥＤ 产业发展ꎮ 例如ꎬ 可通过国家级 ＯＬＥＤ 重大工程的

建立、 ＯＬＥＤ 产业投资基金的设立ꎬ 来撬动民间资本的

投资参与ꎬ 促进产业上下游合作ꎮ
在这方面ꎬ 韩国三星公司的经验值得借鉴ꎮ 该公司

在韩国政府的大力支持下ꎬ 通过资金投入和项目合作等ꎬ
多方面扶持本国装备和材料企业进行核心技术开发ꎬ 如

今一举打破了日本和欧美在 ＯＬＥＤ 装备和材料上的垄断

地位ꎬ 成功建立了具有国际竞争力的上游产业链企业ꎮ
第二、 自主产业链中薄弱环节的增强ꎮ 通过技术创

新促进产业链完善迫在眉睫ꎮ 产业链中上游ꎬ 即 ＯＬＥＤ
高端装备制造、 具有自主知识产权的 ＯＬＥＤ 材料研发和

生产等方面ꎬ 是国内相对薄弱的环节ꎬ 因此需要我们格

外关注ꎮ 例如ꎬ ＯＬＥＤ 生产设备在面板成本中占比最大ꎬ
约为 ３５％ꎮ 目前国内的 ＯＬＥＤ 科研型蒸镀设备已达国际

水平ꎬ 中试型生产装备已成功研发ꎬ 然而 ＯＬＥＤ 大型生

产线装备仍是一片空白ꎬ 全由国外厂商独占市场ꎬ 包括

日本 Ｃａｎｏｎ￣Ｔｏｋｋｉ 和 ＵＬＶＡＣꎬ 韩国 Ｓｕｎｉｃ 等处于市场垄断

地位ꎮ 更为严峻的情况在于ꎬ 单价数十亿、 上百亿的

ＯＬＥＤ 生产线供不应求ꎬ 但日本 Ｃａｎｏｎ￣Ｔｏｋｋｉ 和 ＵＬＶＡＣ
等主要供应商已基本不接受 ５􀆰 ５ 代线以下的订单ꎬ 而且

现有订单的交货期也在两三年之后ꎬ 这必将造成国内

ＯＬＥＤ 面板企业生产能力的严重滞后和技术水平的明显

落后ꎮ 此外ꎬ ＡＭＯＬＥＤ 蒸镀用金属镂空掩模板、 ＴＦＴ 驱

动背板的来源控制权也主要掌握在国外厂商手中ꎬ 不仅

价格极其昂贵ꎬ 而且可能对国内 ＡＭＯＬＥＤ 面板生产企业

的规模供货有限制ꎮ 因此ꎬ 急需加快装备和材料的国产

化工作ꎬ 做产品、 技术和专利等标准的引导者ꎬ 而非追

随者ꎬ 避免走显像管和液晶电视发展的老路ꎮ 科研机构

和企业内部需要艰苦奋斗ꎬ 积极攻克技术难关ꎬ 实现技

术创新ꎬ 产品落地ꎮ 力求尽早弥补短板、 打通整条产业

链ꎬ 形成完整的工业体系ꎮ
第三、 产业界的聚集发展ꎮ 产业界可以通过区域内

的产业链聚集ꎬ 设立产业联盟ꎬ 组建专利池ꎬ 以主导或

积极参与制定国际标准等方式争取行业的全球话语权和

议价权ꎬ 增强行业内技术交流分享ꎬ 激发企业创新活

力ꎮ 这不仅有利于我国 ＯＬＥＤ 产业链的规范化ꎬ 也有利

于协同多方优势ꎬ 共享多方资源ꎬ 实现共享经济快速发

展ꎮ 例如ꎬ 江苏省产业技术研究院通过与苏州市吴江区

政府合作共同建设有机光电技术研究所ꎬ 对聚集创新进

行了积极探索和尝试ꎮ 该研究所致力于 ＯＬＥＤ 产业发

展ꎬ 搭建有机光电中上游产业集聚平台ꎬ 加强资源整合

和技术研发ꎬ 推动人才培养和成果转化ꎮ 在全国率先布

局的大型 ＯＬＥＤ 制造设备生产、 ＯＬＥＤ 照明和显示产品

等产业化项目中ꎬ 通过衍生企业和技术孵化方式在产业

链的中上游进行技术创新和核心技术国产化ꎬ 特别是着

力推动 ＯＬＥＤ 高端装备的国产化ꎬ 力争早日填补我国

ＯＬＥＤ 产业在高端装备等产业链上游的技术短板ꎬ 最终

形成具有中国特色的 ＯＬＥＤ 产业链ꎬ 惠及国人的科技与

生活ꎮ
第四、 产业链各类人才的聚集ꎮ 人才资源是充分挖

掘我国 ＯＬＥＤ 产业化潜力的关键所在ꎮ 人才资源的数量、
质量和构成ꎬ 决定着产业发展的速度、 效率和结构ꎮ 十

分幸运的是ꎬ 从 ＯＬＥＤ 发明者邓青云( Ｔａｎｇ Ｃ Ｗ)博士ꎬ
到目前国际上正活跃在 ＯＬＥＤ 领域的很多知名专家都来

自中国ꎮ 特别是这些年国家实行高端人才引进政策以来ꎬ
国际上很多有机光电方面的优秀人才纷纷回到中国大陆

创新创业ꎮ 与此同时ꎬ 由于国内研究条件的不断完善ꎬ
不少本土成长的优秀科研人才和产业界人才ꎬ 已经在

ＯＬＥＤ 的科研和产业中发挥了重要作用ꎮ 因此ꎬ ＯＬＥＤ 产

业在中国发展具有天然的人才优势ꎬ 完全有条件实现

ＯＬＥＤ 的“中国制造”和“中国创造”ꎮ 但是一家企业或是

一个产业的崛起不仅需要大量的技术专家ꎬ 还需要产业

化专家团队与企业管理、 市场运营、 金融财务、 人力资

源、 知识产权等多方人才的紧密配合ꎮ 因此ꎬ 这是一场

面向市场的多维度、 立体化的综合性竞争ꎬ 需要有效聚

集并组织各种人才资源ꎬ 高效运行形成合力ꎮ

5　 结　 语

本文综述了叠层 ＯＬＥＤ 结构及其制备技术ꎮ 叠层

ＯＬＥＤ 器件结构极大地缓解了常规 ＯＬＥＤ 中存在的高亮度

与长寿命的矛盾ꎬ 正在高亮度的信息显示和照明中得到

重要的应用ꎮ 本文重点讨论了叠层 ＯＬＥＤ 的设计原理及

其选择内部连接层材料的几个原则ꎻ 提出了优化器件电

压稳定性、 亮度稳定性和提高器件功率效率的方法ꎻ 介

绍了作者团队在国家“８６３”计划和国家重点研发计划支

持下所进行的 ＯＬＥＤ 生产示范线的设计与制造ꎮ 为了使

叠层 ＯＬＥＤ 技术得到更多的应用ꎬ 继续研制具有优良电

学特性和优良光学特性的内部连接层仍然显得十分重要ꎮ
我们相信叠层 ＯＬＥＤ 的设计思路ꎬ 对于其它叠层光电子

器件ꎬ 比如对太阳能电池ꎬ 也有着同样重要的指导意义ꎮ
此外ꎬ 我们对中国 ＯＬＥＤ 技术产业化发展提出了几点粗

浅的看法ꎬ 并且相信中国 ＯＬＥＤ 技术的产业化前景十分

光明ꎮ

４５７
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