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� � 摘 � 要: � 采用真空蒸镀的方法制备了以八羟基喹啉铝( Alq3)为功能层的单层同质结有机电致发光器件,器件结

构为 indium�tin�oxide( ITO) / tris�( 8�hydroxylquinoline)�aluminum( Alq3) ( x nm) / Mg: Ag. 通过改变有机功能层的厚度, 采用陷

阱电荷限制电流(TCLC)理论对器件电流的数值拟合方法具体地研究了不同薄膜厚度的有机半导体器件内部电流的

传导机制,验证了实验结果和理论推导的一致性. 结果表明, Alq3 层厚度较低的单层器件随外加电压增大, 器件电流经

历了从欧姆电导区、TCLC 区到TCLC�空间电荷限制电流( SCLC)过渡区三个区域的变化;而对于 Alq3 层厚度较高的单

层器件, Alq3层中的陷阱机构增多,导致电流- 电压曲线的 SCLC 区域消失.
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Numerical Fitting Analysis of Current Conduction in Organic Light�Emitting
Diodes Based on Single Alq3 Layer with Various Film Thickness
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( StateK ey Lab of Electronic Thin Films and Integrated Devices , School of Optoelectronic Information , University of Electronic

Science and Technology of China ( UESTC ) , Chengdu, Sichuan 610054, China )

Abstract: � Single�layer homojunctional organic light�emitting diodes based on tris�( 8�hydroxylquinoline)�aluminum( A lq3) as

emitting layer were fabricated using vacuum deposition method. The device structure is: indium�tin�oxide( ITO) / Alq3 ( x nm) / Mg:

Ag. According to trapped charge limited current( TCLC) theory, the current conduction regime in OLEDs devices with different thin

film thicknesses was investigated systematically by varying the thickness of organic functional layer. A fitting analy sis of device cur�
rent via TCLC theory was adopted to study the relationship between experimental data and theoretical prediction. The results demon�

strated that the current of single�layer dev ice with Alq3 thin film has a change from ohmic conduction region, TCLC region to

TCLC�SCLC transition region; while the current of dev ice with relatively thick film has no SCLC region due to the increase of traps

in the Alq3 layer . The numerical fitting is very beneficial for A lq3 film thickness optimization during device fabrication pro cess.
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1 � 引言

� � 有机电致发光器件 (OLEDs) 是依靠从正负电极注

入的空穴和电子在有机层内迁移复合形成激子、激子湮

灭发生辐射性衰减产生光发射的原理工作的[ 1, 2] .为了

改善器件的发光亮度和效率,需要提高正负载流子的复

合几率,这就要求向导带注入的电子数目与向价带注入

的空穴数目相匹配[ 3] .研究表明,对于小分子器件,其电

流- 电压特性大多是由载流子注入过程决定,而对于聚

合物器件,其电流- 电压特性则主要依赖于载流子传输

过程
[ 4]

.因此,载流子注入与传导机制是决定有机电致

发光器件性能的重要因素[ 5] ,它也成为国内外学者在有

机电致发光理论方面探索的重点
[ 6~ 11 ]

.另一方面, 在实

际的有机半导体中存在大量的陷阱能级, 要全面理解

OLEDs的电流机制,还必须考虑有机材料带隙中陷阱的

影响[ 12, 13] .早在 20世纪 60年代, Lambert和Mark等人就

曾仔细研究过绝缘体材料的电流机制问题[ 14, 15] ,提出

了空间电荷限制电流( SCLC,即 space charge limited cur�
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rent)和陷阱电荷限制电流(TCLC,即 trapped charge limited

current)等电流机制的理论,并被成功地用于模拟蒽晶

体和三联苯晶体的电流- 电压 ( I�V )特性, 在一定程度

上较好地解释了实验中遇到的现象. P E Burrows
[ 16]
等人

从理论和实验上系统地研究了 OLEDs 内部电流传导和

电致发光之间的关系,为器件工作电压和效率的优化提

供了重要的理论参考. V R Nikitenko[ 17]等人对 P3HT 中

的空间电荷限制电流和电流�电压关系的温度特性进行
详细研究,将实验结果与理论模型推导进行对比分析.

然而,由于有机电致发光器件结构及材料的复杂

性,目前还没有一种理论能够完全符合实际器件的 I�V
特性曲线.一种器件的工作过程往往涉及到几种机制,

任何一种理论模拟只能与其中部分电压段吻合.尽管如

此,相对于热电子发射和电极隧穿等其他关于 OLEDs

器件的理论来说, TCLC理论相对比较完整地描述了在

多数 OLEDs 器件中观察到的实验现象,尤其是 I�V 特
性.因此,对 OLED器件 TCLC电流传导机制的研究,可

以深化对器件内部物理机制的认识,为改善器件的电学

特性提供理论性支持.在本文中,我们制备了一系列具

有不同厚度的、以常规性能优良的 Alq3为功能层的单

层OLEDs器件并测试了器件的 I�V特性,采用 TCLC理

论对器件电流进行了数值拟合,对具有不同薄膜厚度的

器件内部电流传输机制进行了较为详细的研究.

2 � 实验

� � 在本实验中,我们制备了结构为: ITO/Alq3( x nm) /

Mg:Ag的单层 OLED器件.器件阳极选用方阻为 15� / �

的 ITO 导电玻璃.基片先经过丙酮擦洗, 再依次使用洗

涤剂溶液、去离子水、乙醇、丙酮超声清洗各 20min,然后

用大量去离子水冲洗干净, 最后用干燥氮气吹干.将清

洁后的基片置于真空成膜设备的预处理室中, 在 30Pa

的氧气气压下进行氧等离子体处理约 10min,之后将冷

却后的基片转移到镀膜室,在不破坏真空度的条件下进

行有机薄膜和金属电极的蒸镀,蒸镀的真空度分别为<

4�0 10- 4Pa和< 3�0  10- 3Pa.利用石英晶振膜厚仪进

行膜厚监控,将有机小分子和金属电极的蒸发速率分别

控制在~ 0�1- 0�2nm/ s和~ 1nm/ s.器件的有效发光面

积为 5  5mm2 .对以上未封装器件在大气室温环境下,

采用KEITHLEY�4200 半导体特性测试系统以及 ST�86LA
亮度计测试其电流- 电压 ( I�V) 特性. 采用 Origin 软件

对器件的电流�电压特性在对数坐标下进行线性拟合.

3 � 结果与讨论

3�1 � Alq3单层器件的 I�V特性表征
制备了发光层厚度分别为10、30、50、70、90、120、140

和 170 nm的 ITO/Alq3( x nm) /Mg: Ag单层器件,并测试

了器件的 I�V 性能参数.图 1为不同厚度单层器件的电

流- 电压关系曲线.

� � 从图 1 可以看到, Alq3 厚度为 10nm 的器件在整个

电压范围内,电流随电压几乎呈线性增长,同时其电流

明显比其他器件大得多,其原因在于 10nm的 Alq3层基

本上还没有在 ITO 表面形成致密均匀的薄膜, 此时的

Alq3层还处于岛状生长的过程,各岛之间还存在大量

的间隙、针孔等,从而导致上下电极通过这些缺陷处直

接形成通路,造成该器件的电流呈随电压线性增长的短

路电流. 随着 Alq3 层的厚度继续增加, 可以看到 30nm

的 Alq3层器件已经开始出现整流特性, 即电流- 电压

曲线出现明显的拐点(这个拐点其实代表器件电流从欧

姆传导向陷阱电荷限制电流的转变电压 V �- T ) ,而且电

流比 10nm器件也有大幅度降低, 表明 30nm的 Alq3 层

已经基本完成了薄膜的岛状生长过程,不过薄膜质量仍

然不好,导致器件的漏电流仍较大;当薄膜厚度增加到

50和 70nm时,器件电流进一步降低且电流- 电压关系

较为平滑,可以认为此二者厚度下薄膜质量比 30nm时

有质的提高,薄膜较为均匀致密, 电流较小.当 Alq3 层

厚度继续增加到 90~ 170nm,可以看到相同电压下器件

电流继续随厚度的增加单调下降, 15V电压时 Alq3层厚

度分别为 90、120、140 和 170nm 的器件电流分别为

0�043、0�028、0�014和 0�005A, 可见电流随着 Alq3层厚

度的进一步增加下降得很快,这是因为较厚的薄膜厚度

相应地增加了有机层的等效电阻,但 I�V 曲线变化趋势
与 70nm时基本一致,曲线具有良好的二极管整流特性.

3�2 � 采用 TCLC理论对器件 I�V关系的拟合结果
根据 Scaling 定律,在考虑了陷阱能级对载流子的

俘获和载流子密度、电场强度的空间不均匀性等因素

后,有机半导体内的电流电压特性可以表示为:

I !
Vm+ 1

d 2m+ 1 ( 1)

式中 V 是外加偏压, d 是有机层的厚度, m 是与陷阱分

布有关的一个常数,该公式是判断电流是接触限制还是

空间电荷限制的一个依据
[ 18]

.

由 TCLC理论模型[ 16] , OLEDs 器件内部的电流传导
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方式有欧姆传导(幂指数为 1的电阻接触特性)、陷阱电

荷限制电流( TCLC) (电流随电压超线性增加的呈指数

式分布的缺陷态模型) 及空间电荷限制电流( SCLC) (电

流密度受制于半导体内空间电荷并与电压的平方成正

比的电荷传导模型) ,其各自的数学表达式分别为:

J �=
q�nn0 V
d

( 2)

JTCLC= NLUMO�n
 m

N tq( m+ 1)

m
2m+ 1
m+ 1

m+ 1
V
m+ 1

d 2m+ 1 ( 3)

JSCLC=
9 �nV

2

8d
3 ( 4)

式中 q 是电子电荷, �n 是电子迁移率, n0 为本征载流

子密度,  为 Alq3的介电常数, NLUMO 为 LUMO带的能

态密度, N t 为总的陷阱密度, m= Tt/ T , T t 为呈指数分

布陷阱的特征温度, T 为绝对温度. 为了避开繁琐的计

算和对上面各式中具体参数的确定,便于分析实验结果

的规律性, 只要通过线性拟合对数坐标下的 I�V 曲线
(从而得到 J�V 曲线的结果) ,从拟合直线的斜率便可以
判断实验结果满足上述各式所表达的哪一种 TCLC理

论模型.对以上各式两边分别取对数,可以得到如下各

式:

ln J � !ln V ( 5)

ln JTCLC !( M+ 1) ln V ( 6)

ln JSCLC !2ln V ( 7)

� � 从以上几式可以看出,电流和电压在取对数拟合后

的新坐标系中,两者呈线性关系,对于不同的电流传导

机制,各电流与电压对数值之间具有不同的线性增长比

例(即曲线斜率) ,因此可以通过求曲线斜率来判断和验

证在各电压段内是哪种电流传导方式占主导地位.

图 2为对 Alq3层厚度分别为 30 和 50nm的器件的

I�V曲线进行线性拟合的结果. 从图中可见,对于较薄

的 30 和 50nm的 Alq3单层器件,其 I�V曲线由三部分构
成:低电压区域拟合的直线斜率分别为 0�97( 30nm)和

1�03(50nm) ,这表明两器件在低电压区电流与电压很好

地满足线性关系,说明该区域器件电流是由欧姆传导机

制所决定的线性 I�V 特性; 随偏置电压的增加,第二段

拟合直线斜率分别为 5�76( 30nm) 和 5�37( 50nm) ,均大

于 2,说明此区域二器件电流为高幂指数增长的 TCLC,

这表明对于单层 Alq3器件的确存在由陷阱决定的TCLC

机制;随着电压的继续增加,拟合第三段 I�V曲线所得
直线斜率分别为 2�13( 30nm) 和 2�16( 50nm) ,这表明此

电压范围内器件电流与外加电压较好地满足二次关系,

即此时器件电流为低幂指数增长的由空间电荷决定的

SCLC.对比实验数据和理论模型不难看出, 上述实验结

果与理论分析相吻合:在低电压下,由于注入的电荷极

少,器件电流将由低迁移率热生载流子 (材料的本征载

流子)的欧姆传导主导;随正向电压的增加,电子准费米

能级 En 随注入电子的增加逐渐向 LUMO能级靠近, 能

量低于 En 的陷阱被填充, 降低了有效的空陷阱密度并

增大了电子的有效迁移率.这时器件电流与电压呈更高

的幂指数变化关系,即达到 TCLC区域. 陷阱态存在于

有机分子的 LUMO能级和HOMO能级之间(类似于无机

半导体的带隙内) ,形成一种∀缺陷池#的分布,它在带隙

内的密度较大并有一定宽度的分布范围,这些陷阱态的

关联作用对器件的 I�V特性将产生明显的影响[ 7]
.假设

陷阱密度在带隙间与能量成指数关系[ 6] ,这样,位于能

量 E处单位能量内的陷阱密度为

Nt ( E) =
N t

kT t

exp
E- ELUMO

kTt
( 8)

其中 ELUMO为 LUMO能带能量, N t 为总的陷阱密度, k 为

玻尔兹曼常数, T t 为呈指数分布陷阱的特征温度(或 Tt

= Et / k , E t 为特征陷阱能量 ) .如果 Tt  T (环境温度) ,
可以认为电子准费米能级以下的陷阱都是满的,而准费

米能级以上的陷阱都是空的,此时的器件电流将决定于

陷阱的密度和分布情况(如式( 3)所示);当电压足够高、

注入电流足够大时,准费米能级往 LUMO 能级移动, 使

Alq3层内的陷阱都被填充, 此时将达到陷阱填满限制

(TFL,即 trap�filled limit)条件,器件电流从陷阱限制转变

为空间电荷限制电流, 陷阱不再影响电子载流子的运

动,以上物理过程可示于图 3.

� � 当薄膜厚度增加到 70nm时,对器件 I�V曲线拟合
只由两段构成,即拟合直线斜率在低电压区域为 1�01,
高电压区域为 5�67,表明此厚度下器件电流的传导机
制仅由低注入下的欧姆电导和高注入下的 TCLC构成,

I�V曲线不再出现 SCLC机制,分析其原因在于随着 Alq3

层厚度的增加,薄膜内的陷阱机构增多,陷阱俘获电子

的几率也相应增大,导致测试电压范围内的注入电荷不

能将所有空陷阱全部填满,因而器件内部的电流传导无

法过渡到 SCL 区域. 这一点也可以根据陷阱填满限制

(TFL)到空间电荷限制电流( SCLC) 的转变电压表达式

得到解释:
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VTFLC- SCLC=
en0d

2

NLUMO

n 0

NLUMO

N t

n 0

m

9
8

m+ 1
m

m
m+ 1
2m+ 1

m+ 1 1
m- 1

( 9)

由式( 9)可知: VTFLC�SCLC ∃ Nm
t , 因此, 高的总陷阱密度对

应高的转变电压,如果测试电压范围没有覆盖该转变电

压,则其 I�V 曲线上不会出现 SCLC区域,电流传输仅由

欧姆传导和TCLC机制来决定.

图 4为 Alq3 厚度为 90、120、140和 170nm的其他四

个器件电流- 电压特性拟合曲线.

从图 4中可以清楚地看到,随着 Alq3厚度增加到

90、120、140 和 170nm,各器件的电流进一步减小, 且其

趋势类似于 70nm厚度的器件,各 I�V曲线的线性拟合
均由两部分构成. 低电压区拟合直线斜率分别为 1�07
(90nm)、1�09( 120nm)、1�06( 140nm) 和 1�02( 170nm) ,可

见低电压区各器件电流- 电压关系都非常好地符合欧

姆定律; 高电压区拟合直线斜率分别为 5�90( 90nm)、

6�00(120nm)、6�27(140nm)和 5�95( 170nm) ,各直线斜率

均远大于 2,即高电压区各器件电流均处于TCLC区域,

与模型的预测结果符合得很好.但同时我们可以看到,

尽管各器件都处于 TCLC区域, 拟合直线斜率的明显差

异表明,有机层内的陷阱分布应该不单纯由材料本身决

定而还受到其他因素的影响, 例如,有机薄膜的形态很

可能就是其中重要的影响因素,这样薄膜制备工艺中的

细小差异,如不同批次间有机薄膜的沉积速率的变化和

薄膜厚度等,都会对陷阱分布和能级产生影响,从而造

成 m 值的偏移.此外, 不同的器件结构, 不同的温度和

外界大气条件等同样会对陷阱分布会产生一定影响.

4 � 结论

� � 制备了单层结构的 Alq3 同质结 OLED器件并测试

了其 I�V 特性.利用 TCLC理论对电流�电压关系进行了
数值拟合.研究表明, 对于不同厚度的单层 Alq3器件,

电流�电压关系符合TCLC理论的预测,即Alq3层的厚度

较薄时, I�V 曲线由欧姆电导区、TCLC区和 TCLC�SCLC
过渡区三段构成; Alq3层厚度较厚时曲线的 SCLC区消

失,这是因为 Alq3层中的陷阱机构增多的原因.该结果

对以 Alq3为发光层的 OLED器件的薄膜厚度的优化,在

理论上具有一定的指导意义. 另外,采用分段近似的模

拟处理方法,可以得到较为精确 I�V 函数关系; 但是,要

准确得到理论上的具体参数, 如陷阱分布特征温度 Tt、

不同区域的转变电压等,还需要进行深入的研究.
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