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摘要: 运用传输矩阵法和正交分析法模拟计算出 MoO3 / Ag / MoO3 透明电极的最佳厚度,采用镀膜实验验证

模拟计算的准确性,制备了一系列不同 MoO3 膜厚度和 Ag 膜厚度的透明电极。 然后,制备了一系列顶发射有

机电致发光器件:铝 /氟化锂(LiF) /三(8鄄羟基喹啉)铝(Alq3 ) / N,N忆鄄二苯基鄄N,N忆鄄(1鄄萘基)鄄1,1忆鄄联苯鄄4,4忆鄄
二胺 /三氧化钼(MoO3) /银(Ag) /三氧化钼(MoO3 ),来进一步验证模拟计算运用在器件制备中的准确性。
MoO3(10 nm) / Ag(10 nm) / MoO3(25 nm)在 532 nm 处的透射率达到最大值 88. 256% ,以该透明电极制备的

器件与参考器件相比,性能有了明显提高,最大亮度和最大效率分别为 20 076 cd / m2 和 4. 03 cd / A,提高了

18. 5%和 56% 。 器件性能的提高归因于顶发射 OLED 器件透射率的提高和 MoO3 对空穴注入能力的提升。
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Abstract: The transfer matrix method and the orthogonal analysis method were used to calculate the
optimum film thickness of MoO3 / Ag / MoO3 as a transparent anode. In order to validate the accuracy
of simulation calculation, MoO3 / Ag / MoO3 transparent anodes with different thickness of MoO3 and
Ag films were fabricated. Then, the top emitting OLEDs with structure of Al / LiF / tris ( 8鄄
hydroxyquinolinato)aluminum(Alq3) / N,N忆鄄bis鄄(1鄄naphthyl)鄄N,N忆鄄 biphenyl鄄1,1忆鄄biphenyl鄄4,4忆鄄
diamine(NPB) / MoO3 / Ag / MoO3 were fabricated to further verify the accuracy of the simulation
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calculation used in device fabrication. When the electrode thickness is MoO3 (10 nm) / Ag (10
nm) / MoO3(25 nm), the device reaches the most optimal performance. The maximum transmittance
is 88. 256% at 532 nm. And the maximum luminance and luminous efficiency are 20 076 cd / m2

and 4. 03 cd / A, which are improved by 18. 5% and 56% compared with the reference device, re鄄
spectively. The results demonstrate a practical way to fabricate highly efficient top emitting OLEDs.

Key words: TOLED; simulation calculation; MoO3; transmittance

1摇 引摇 摇 言

有机电致发光器件(OLED)由于其稳定的效

率提升、高亮度、优越的色平衡等优点在诸如显

示、家用照明的应用中展现出很大的潜力[1鄄7]。
然 而, 传 统 的 底 发 射 有 机 电 致 发 光 器 件

(BOLEDs)却存在着一个严重的问题:由器件所

产生的光只有一小部分可以发射出来,而剩余的

光则由于光波导模式在器件内部完全反射与损

失[8]。 根据射线光学理论,器件所产生的大约

80%的光经过玻璃基底和铟锡氧化物(ITO)阳极 /
有机材料界面而损失,这就意味着大部分的光在玻

璃基底和器件内损失或者从器件边缘发出[9]。
顶发射电致发光器件(TOLEDs)中产生的光

可以通过透明电极直接射出,从而在很大程度上

改善了光的取出并且推动器件产生更高的效

率[10]。 另一方面,这种器件还可以应用在诸如硅

等不透明的基底上,与当前的有源矩阵显示相结

合以获得更加细腻的图像[11]。 随着人们对有机

发光器件结构研究的不断深入,许多新型结构器

件因其不同的用途备受关注[12鄄14]。 其中倒置顶

发射有机电致发光器件采用与传统顶发射器件相

反的制作工艺,将阴极蒸镀在基底玻璃上,依次蒸

镀电子注入层、电子传输层、发光层、空穴传输层、
空穴注入层、透明阳极。 近年来,国内外有许多关

于倒置顶发射有机电致发光器件的报道[15鄄18]。
对于顶发射器件,电极的选择尤为重要,底端电极

的反射率要高,这样光才会尽可能多地被反射,从
而提高光取出效率。 在顶端阳极材料选择上,
ITO 因其高透射率而得到广泛的应用,但 ITO 电

极的沉积方式不同,在器件制备过程中不能达到

一体化,同时磁控溅射 ITO 电极对有机层的损害

很大[19],因此,选择合适的电极就显得至关重要。
近年来,使用由薄金属层夹在氧化物层中组

成的多层电极已经被广泛地应用[20]。 这类电极

的制备过程与传统的热蒸镀过程相同,因此很大

程度上减少了对其他有机层的破坏。 典型的金属

层常采用金属 Ag[21]、Au[22] 等,氧化物层的采用

涉及到 ITO、WO3
[23]、ZnO[24]。 从理论上讲,金属

层应选择折射率(nMetal)为 0 的材料,这是因为光

子的能量吸收与 nkd / 姿 成比例,其中 姿 是入射光

的波长,k 是消光系数,d 为金属层厚度[1]。 所以

我们选取折射率较低的金属 Ag(nAg =0. 05 - i2. 90)
作为金属层。 在氧化物层的选择上,考虑到多层

电极的反射以及干扰,选用高折射率的材料中间

夹金属 Ag 层可以有效地提高透射率,因此我们

选用 MoO3(n > 2. 0)作为氧化物层[25],同时作为

顶发射器件阳极 MoO3 能有效地提高空穴注入能

力,从而提高器件性能。
国内外有许多选取 MoO3 / Ag / MoO3 作为电

极的实验:2011 年,Tian Baolin 等[25] 采用 MoO3

(40 nm) / Ag(16 nm) / MoO3 (40 nm)作为透明阴

极,所制备器件的最大亮度达到 1 300 cd / m2,在
可见波长范围内透射率超过 65% 。 2011 年,Ji
Wenyu 等[5] 采用 MoO3 (40 nm) / Ag (17 nm) /
MoO3(40 nm)作为白光器件的透明阳极,器件在

可见波长范围内平均透射率达到 84% 。 2013 年,
Wing Hong Choi 等[6] 采用 ITO (80 nm) / Ag (10
nm) / MoO3(2. 5 nm)作为白光器件的透明阳极,
器件在可见波长范围内透射率超过 50% 。 通过

对相关报道的研究,我们发现在选取电极厚度时

一般都是根据实验经验直接确定,然而电极厚度

是影响顶发射器件性能的关键因素,因此选取合

适的方法确定电极厚度就显得尤为重要。
本文选取 MoO3 / Ag / MoO3 作为顶发射器件

透明阳极,结合正交实验和模拟计算,计算出电极

最佳厚度,之后制备一系列器件,以验证模拟计算

的准确性。 器件结构为 Al(150 nm) / LiF(1 nm) /
Alq3(40 nm) / NPB(30 nm) / MoO3(10 nm) / Ag(x
nm) / MoO3(25 nm),x = 6,8,10,12,14 nm。 最后
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将最佳结构器件与传统器件进行对比,进一步验

证透射率的提高会对器件性能产生影响。

2摇 实摇 摇 验

2. 1摇 理论模拟及计算

我们采用正交实验和传输矩阵法(TMM)找

到 MoO3 / Ag / MoO3 透明阳极的最佳厚度。 顶发

射器件的结构为 Al(150 nm) / LiF(1 nm) / Alq3

(40 nm) / NPB(30 nm) / MoO3 / Ag / MoO3。
传输矩阵法多用于多层周期性交替排列介

质,M( z)为传输矩阵,其实质为每层薄膜特征矩

阵的乘积。 在多层膜系中,n j 和 d j 分别表示第 j
层的折射率系数和薄膜厚度,兹 j 为光的入射角。
若用 Mj 表示第 j 层的特征矩阵,则有:

M( z) = 鄯
N

j = 1
Mj = A C[ ]

B D
, (1)

其中 Mj =
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茁 j 为相位厚度,公式为:
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作为膜系的特征方程,可得出:
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由导纳定义得出组合导纳:

Y = C
B , (5)

薄膜透射系数为:

t =
2浊0

浊0 + Y, (6)

薄膜透射率为:
T = t 2 . (7)

摇 摇 根据正交性,我们从全面的实验中选出部分

有代表性的点进行试验,并通过对实验各部分因

素进行分析,科学地绘制了“三因素五水平冶正交

表。 在选取 Ag 因素水平时,考虑到过薄的 Ag 金

属层会出现镀膜不均匀以及导电性低的问题[26],
而过厚的 Ag 金属层会影响透射率,所以我们选

取 6,8,10,12,14 nm 5 种厚度。 在选取 MoO3 厚

度时,综合考虑器件透射率、对电极的保护能力、
提高空穴注入能力等各方面因素,选取 10,15,

20,25,30 nm 5 种厚度。 表 1 是根据 25 组实验数

据绘制的“三因素五水平冶正交表,具备了“均匀

分散、齐整可比冶的特点。
表 1摇 正交实验的结果和分析

Table 1摇 Results and analysis of orthogonally designed tests

试验号
因素

MoO3 / nm Ag / nm MoO3 / nm
透射率 / %

1 10 6 10 84. 301 2
2 10 8 15 83. 621 1
3 10 10 20 84. 782 2
4 10 12 25 86. 162 3
5 10 14 30 78. 041 8
6 15 6 15 83. 241 5
7 15 8 20 83. 200 3
8 15 10 25 80. 581 9
9 15 12 30 83. 680 4
10 15 14 10 71. 223 4
11 20 6 20 81. 301 4
12 20 8 25 82. 851 2
13 20 10 30 82. 391 5
14 20 12 10 79. 142 3
15 20 14 15 75. 782 2
16 25 6 25 83. 622 1
17 25 8 30 80. 569 2
18 25 10 10 82. 491 7
19 25 12 15 81. 520 6
20 25 14 20 78. 651 3
21 30 6 30 78. 772 9
22 30 8 10 78. 714 4
23 30 10 15 85. 201 3
24 30 12 20 82. 887 3
25 30 14 25 82. 152 1
K1 416. 91 411. 24 395. 875
K2 401. 93 408. 955 409. 365
K3 401. 47 415. 45 410. 82
K4 406. 855 413. 395 415. 37
K5 407. 73 385. 85 403. 455
k1 83. 382 82. 248 79. 175
k2 80. 386 81. 791 81. 873
k3 80. 294 83. 09 82. 164
k4 81. 371 82. 679 83. 074
k5 81. 546 77. 17 80. 691
D 3. 088 5. 92 3. 899

摇 摇 最后,通过对模拟出的透射率进行正交计算,
找出最佳透射率所对应的膜厚。 计算过程如下:
表 1 中 K i 为第 i 列“1冶水平所对应的试验指标的

数值之和,ki 为第 i 列“1冶水平所对应的试验指标

的平均值,D j 为第 j 列的极差,其值为第 j 列各水

平所对应的试验指标平均值中最大值减去最小

值,即:
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D j = max{ki} - min{ki}, (8)
表 1 中给出了 532 nm 波长下不同厚度透明阳极

的透射率。
2. 2摇 实验

本实验所用药品均购于Nichem Fine Technolo鄄
gy Co. Ltd. ,衬底采用方块电阻为 15 赘 / 阴 的 ITO
玻璃。 在蒸镀有机层前,使用洗洁精、丙酮、去离子

水依次对玻璃衬底进行清洗,之后置于盛有去离子

水、丙酮的烧杯中进行超声清洗。 最后放入紫外灯

下进行臭氧处理以提高 ITO 表面的功函数。
将处理好的玻璃衬底放入真空蒸镀腔,在真

空度降至 5 伊 10 - 4 Pa 以下时,分别以 0. 01,0. 1,
0. 3 nm / s 的速率蒸镀 LiF、有机层和金属电极。

使用美国 Keithley 2400 数字源表和 PR鄄655
光谱仪测试器件的 EL 性能,使用紫外可见光谱

仪 (HITACHI U鄄3900) 测试薄膜的透射率。 所有

测试均在室温、大气下的暗室中进行。
首先进行透明电极的镀膜实验,以验证模拟

透射率的准确性。 之后为了验证电极对器件性能

的影响同样符合模拟计算结果,我们设计了顶发

射器件,结构为 Al(150 nm) / LiF(1 nm) / Alq3(40
nm) / NPB (30 nm) / MoO3 (10 nm) / Ag ( x nm) /
MoO3(25 nm),x = 6,8,10,12,14 nm。 最后,采用

传统 ITO 底发射器件作为参考器件来比较顶发射

器件各项性能的提升情况,结构为 ITO / NPB(30
nm) / Alq3(40 nm) / LiF(1 nm) / Al(150 nm)。 图

1 为顶发射器件和参考器件的结构图。

MoO3

Ag
MoO3

Alq3

LiF
Al

Glass substrate

Al
LiF
Alq3

NPB
ITO

Glass substrate

（a） （b）

NPB

图 1摇 顶发射器件(a)和参考器件(b)的结构示意图

Fig. 1摇 Devices structure diagram of top emitting OLED (a)

and reference OLED (b)

3摇 结果与讨论

3. 1摇 正交实验结果分析

通过表 1 的正交计算结果分析可得,在厚度

为 MoO3(10 nm) / Ag(10 nm) / MoO3 (25 nm)时,

透明电极的透射率达到理论最高值。 金属 Ag 层

对透射率影响最大,按照 Ag 层厚度为 10,12,8,
6,14 nm 的顺序,电极透射率依次减小。
3. 2摇 顶发射电极透射率

为了验证正交实验的结果分析,我们真空蒸

镀了不同膜厚的电极并对其透射率进行了测试。
图 2 为 MoO3(10 nm) / Ag(x nm) / MoO3(25 nm),
x = 6,8,10,12,14 nm 结构在不同波长下透射率

的比较。 由图可知,不同厚度 Ag 层电极的透射

率基本符合模拟计算以及正交实验结果,按照 Ag
层厚度为 10,12,8,6,14 nm 的顺序,电极透射率

依次减小。 在 Ag 层厚度为 10 nm 时,532 nm 波

长下的电极透射率达到 88. 234% ,高于传统 ITO
电极 83. 723% 的透射率。 该结果进一步证明当

光通过 ITO 和玻璃基底时会产生损失,而采用

MoO3 / Ag / MoO3 电极可以减少这种界面间的损

失,从而提高了透射率。
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图 2摇 不同 Ag 厚度的电极透射率(姿 = 532 nm)
Fig. 2摇 Transmittance of the anode with different thickness of

Ag (姿 = 532 nm)

3. 3摇 顶发射电极对器件性能的影响

为了验证电极透射率的提高是否能影响器件

性能,我们制备了结构为 Al (150 nm) / LiF (1
nm) / Alq3(40 nm) / NPB(30 nm) / MoO3(10 nm) /
Ag( x nm) / MoO3 (25 nm),x = 6 (A),8 ( B),10
(C),12(D),14(E)的 5 种顶发射 OLED 器件,如
图 1(a)所示。 电源的阳极直接接在 Ag 层上,最
外层的 MoO3 并没有接入电路。 这样的设计在不

影响透射率的前提下,既保证了电流的有效传递

又对电极做了很好的保护。
图 3(a)为 5 种器件的电压鄄亮度特性曲线。

从图中可以看出,在同一电压下,器件的亮度按

C、D、B、A、E 的顺序依次减小。 Ag 厚度为 10 nm
的器件 C 的亮度在 8. 4 V 时达到最大的 20 076
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cd / m2。 我们知道,光是以不同的角度穿过电极

从器件中射出的,当光斜射入电极时,传播方向一

般会发生改变。 随着电极厚度的改变,一部分光

在通过电极界面时会由于折射而造成损失或者从

器件边缘射出。 不同厚度的电极具有不同的透射

率,所制备器件的发光亮度也体现出了同一趋势。
图 3(b)为 5 种器件的归一化 EL 光谱。 由于没有

受到微腔效应的影响,器件的发光峰均在 532 nm
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图 3摇 不同电极厚度的器件的亮度鄄电压特性曲线(a)和
归一化光谱(b)

Fig. 3 摇 Luminance鄄voltage characteristics ( a) and normal鄄
ized EL spectra (b) of the top emitting OLED with
different anode thickness

处,光谱基本重合,说明电极厚度的改变并没有影

响器件的发光颜色。
图 4 为 5 种器件的电流密度鄄电流效率鄄功率

效率特性曲线。 从图中可以看出,在相同的电流

密度下,电流效率和功率效率按 C、D、B、A、E 的

顺序依次减小。 Ag 厚度为 10 nm 的器件 C 的最

大电流效率达到 4. 03 cd / A,最大功率效率达到

2. 98 lm / W。 由此可知透射率的提高也能有效地

提高器件的效率。
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图 4摇 不同电极厚度的器件的电流效率鄄功率效率鄄电流密

度特性曲线

Fig. 4 摇 Current efficiency鄄power efficiency鄄current density
characteristics of the top emitting OLED with differ鄄
ent anode thickness

表 2 为 5 种器件的电致发光性能参数对比。
从表中可以看出,器件 C 的最大亮度、最大电流

效率和最大功率效率均为最佳,器件的发光性能

按 C、D、B、A、E 的顺序依次下降。 这与模拟计算

所得的结论基本吻合,验证了传输矩阵法(TMM)
和正交实验法的准确性和实用性。

表 2摇 器件的电致发光性能参数

Table 2摇 EL characteristics of the devices

器件 启亮电压 / V 最大亮度 / (cd·m - 2) 最大电流效率 / (cd·A - 1) 最大功率效率 / ( lm·W - 1)

A 3 14 701(8. 5 V) 3. 05 2. 07

B 3 16 514(8. 5 V) 3. 31 1. 91

C 3 20 076(8. 5 V) 4. 03 2. 52

D 3 18 069(8. 5 V) 3. 39 2. 2

E 3 16 336(8. 5 V) 2. 68 1. 57

3. 4摇 顶发射器件与同结构底发射器件的对比

为进一步验证 MoO3 / Ag / MoO3 作电极对器

件性能的影响,制备了结构如图 1(b)所示以 ITO
为电极的传统底发射器件 F 与 C 器件进行对比。

图 5(a)为器件的亮度鄄电压特性曲线。 从图

中可以看出,与器件 F 相比,器件 C 的亮度有了

很大的提高。 器件 C 在 8. 5 V 时达到的最大亮度

为 20 076 cd / m2,而器件 F 在 8. 7 V 时达到的最

大亮度只有 16 935 cd / m2,器件 C 的提高幅度达

到了 18. 5% 。 图 5(b)为器件的归一化 EL 光谱,
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两种器件的发光峰均在 532 nm 处,说明器件结构

的改变并未对发光颜色造成影响。
图 6 为两种器件的电流效率鄄功率效率鄄电流

密度特性曲线,从图中可以看出,与器件 F 相比,
器件 C 的电流效率由 2. 58 cd / A 提高到 4. 03 cd /
A,上升幅度为 57% ;功率效率由 1. 91 lm / W 提高

到 2. 98 lm / W,上升幅度为 56% 。 可见 MoO3 /
Ag / MoO3 作为电极不仅提高了光的透过率,而且

能够提高器件的发光性能。 其主要原因是 MoO3 /
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Fig. 5摇 Luminance鄄voltage characteristics (a) and normalized

EL spectra (b) of device C and F, respectively.
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图 6摇 器件 C 和器件 F 的电流效率鄄功率效率鄄电流密度

特性曲线

Fig. 6 摇 Current efficiency鄄power efficiency鄄current density
characteristics of device C and F, respectively.

Ag / MoO3 降低了界面势垒,提高了电极的空穴注

入能力,降低了器件的驱动电压,从而提高了器件

的发光性能。

4摇 结摇 摇 论

利用传输矩阵法(TMM)和正交实验法找到

了顶发射电极的最佳厚度为 MoO3 (10 nm) / Ag
(10 nm) / MoO3(25 nm),并且通过电极镀膜和器

件制备进一步验证了传输矩阵法(TMM)和正交

实验法的可行性和准确性。 通过与传统标准 ITO
器件的对比,发现器件性能得到了明显的改善:最
高亮度提升了 18. 5% ,达到 20 076 cd / m2;最大电

流效率和功率效率分别提升了 57%和 56% ,达到

4. 03 cd / A 和 2. 98 lm / W。 因此,我们认为 MoO3 /
Ag / MoO3 这种电极设计不仅能够提高电极的透

射率,还能提高电极的空穴注入能力进而提高器

件的发光性能,具有较高的实用价值。
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