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Abstract: We have developed inverted green phosphorescent organic light emitting diodes (OLEDs) using 1,1-bis[(di-4-

tolylamino)phenyl]cyclohexane (TAPC) and bis(carbazole-9-yl)biphenyl (CBP) hole transport layers. The driving voltage, cur-

rent efficiency, power efficiency, and emission characteristics of devices were investigated. While the driving voltage for the 

same current density was about 1~2 V lower in the devices with the TAPC layer, the maximum luminance was higher in the 

device with the CBP layer. The maximum current efficiency and power efficiency were 3.2 and 2.7 times higher in the device 

with the CBP layer, respectively. The higher efficiency in the CBP device resulted from the enhanced hole-electron balance 

although weak parasitic recombination takes place in the CBP hole transport layer. 
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1. 서 론 

OLED (organic light-emitting diode)는 양극과 음극으

로부터 주입된 정공과 전자가 유기박막에서 재결합하여 빛

을 발광하는 소자로, 응답 특성이 좋고 시야각이 넓으며 휘

거나 접을 수 있는 기판을 이용하여 제작이 가능하여 디스

플레이 및 조명에 응용되고 있다 [1,2]. OLED의 효율은 정

공과 전자의 재결합에 의해 형성된 단일항 여기자(singlet 

exciton)와 삼중항 여기자(triplet exciton)를 모두 발광에 

이용할 수 있는 인광재료, TADF (thermally assisted 

delayed fluorescence) 재료 및 이에 적합한 다층 구조의 

개발에 의해 크게 향상되어 왔다 [3,4]. 그러나 OLED는 아

직까지 전자수송층(electron transport layer)의 이동도가 

낮고 Mg, Li과 같이 안정성이 낮은 재료를 음극 또는 전자 

주입층(electron injection layer) 재료로 이용하기 때문에 

수분과 산소에 의해 산화 또는 부식되어 안정성이 저하되

는 문제가 있다 [5].  

역구조(inverted structure) OLED는 양극으로 indium 

tin oxide (ITO), 음극으로 Al을 주로 사용하기 때문에 산화 

또는 부식 안정성이 우수한 장점이 있다 [6]. 또한 능동구동

(active matrix driving) OLED를 위한 TFT (thin film 

transistor)로 이용되는 산화물 TFT는 n형 반도체로 구성

되어 있기 때문에 역구조 OLED를 이용하면 구동전압을 감

소시킬 수 있다 [7]. 역구조 OLED는 음극으로 일함수가 큰 

ITO를 이용하기 때문에 ITO 음극으로부터 유기박막으로 

전자의 주입이 용이하지 않은 단점이 있어, 전자 주입 특성
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을 향상시키기 위한 많은 연구가 진행되어 왔다 [8-11]. Lee 

등은 ITO 음극과 전자수송층 사이에 tin oxide (SnO2) 나

노입자를 삽입하여 전자의 주입 장벽을 감소시켰으며 [8], 

Chen과 Ma 등은 lithium carbonate (Li2CO3) 기반의 전

자 주입층을 이용하여 역구조 OLED의 효율을 향상시켰다 

[9,10]. Kwon 등은 전자수송층에 Ag 또는 Li을 도핑하여 

전자 주입 특성을 향상시켰다 [11].  

ZnO 나노입자는 n형 반도체로 전도대 에너지가 낮아 전

자의 주입이 용이하며 전자이동도가 높고 화학안정성이 우

수하여 OLED의 전자 주입층으로 사용하기 위한 연구가 진

행되어 왔다 [12-15]. ZnO 나노입자는 에탄올과 같은 유기

용매에 분산되기 때문에 스핀코팅, 잉크젯 프린팅과 같은 

용액 공정 방식에 의해 박막으로 코팅된다. ZnO 나노입자 

하부에 유기박막이 놓여 있는 일반적인 OLED의 경우 ZnO 

나노입자를 코팅하는 과정에서 유기용매에 의해 하부 유기

박막이 손상될 수 있는 반면, 역구조의 OLED는 ZnO 하부

에 유기용매에 의해 손상되지 않는 ITO가 놓여 있다 [13]. 

따라서 ZnO 나노입자는 역구조 OLED에 적합하기 때문에, 

이를 이용하여 역구조 OLED의 전자 주입 효율을 향상시키

기 위한 많은 연구가 진행되어 왔다 [14,15].  

ZnO 나노입자를 전자 주입층으로 이용하여 고효율의 역

구조 OLED를 제작하기 위해선 전자 주입 특성과 더불어 정

공 주입 특성이 중요하다. OLED의 재결합 효율은 전자와 

정공의 균형에 의해 결정되기 때문에 전자 주입과 정공 주

입의 균형을 맞출 필요가 있다. 따라서 본 논문에서는 ZnO 

나노입자를 역구조 OLED의 전자 주입층으로 사용하고 정

공수송층(hole transport layer)으로 1,1-bis[(di-4-

tolylamino)phenyl]cyclohexane (TAPC)와 4,4’-bis 

(carbazole-9-yl)biphenyl (CBP)를 이용하여 역구조 

OLED를 제작한 후 전자와 정공의 재결합 특성을 조사하고, 

정공수송층이 전기전도 및 발광 특성에 미치는 영향을 조

사하였다.  

 

 

2. 실험 방법 

역구조 OLED를 제작하기 위하여 면저항 10 Ω/□의 ITO

가 증착된 유리 기판을 이용하였다. ITO 기판을 isopropyl 

alcohol 및 DI water를 이용하여 세정한 후 photolitho-

graphy 공정에 의해 ITO 음극 패턴을 형성하고 ITO 표면

을 산소 플라즈마로 처리하였다. ITO 음극 위에 약 3 nm 

입자 크기의 ZnO 나노입자를 스핀코팅하여 전자 주입층을 

형성하였다. ZnO 나노입자는 zinc acetate dihydrate, 

dimethyl sulfoxide (DMSO), tetramethylammonium 

hydroxide pentahydrate (TMAH5)과 에탄올을 이용하여 

합성하였다. Zinc acetate dihydrate 0.75 mmol을 7.5 ml

의 DMSO 용액에 녹인 후 TMAH5 1.2 mmol을 2.5 ml의 

에탄올에 용해시켰다. Zinc acetate dihydrate를 녹인 용

액을 TMAH를 녹인 용액에 한 방울씩 떨어뜨린 후 교반을 

진행하여 합성시킨 후 에틸 아세테이트를 넣어 ZnO 나노

입자를 침전시켰다. 침전이 완료된 ZnO 나노입자 용액의 

상청액을 걷어낸 후 마이크로 튜브를 이용하여 담고 원심

분리를 통해 ZnO 나노입자를 모아 에탄올에 분산시켰다. 

에탄올에 분산된 ZnO 나노입자를 스핀코팅에 의해 두께 약 

10 nm의 전자 주입층을 형성하였다. 이후 유기물과 양극

의 증착을 위해 열증착 방식의 진공증착기에 장착하였다. 

전자수송층으로 두께 50 nm의 2,2’,2”-(1,3,5-benzinetriyl) 

-tris-(1-phenyl)-1-H-benzimidazole (TPBi)를 증착한 

후, 발광층(emission layer) 호스트 재료로 CBP와 녹색 인

광 재료로 5 wt%의 tris(2-phenylpyridine) iridium 

[Ir(ppy)3]을 동시에 증착하였다. CBP:Ir(ppy)3 발광층의 두

께는 20 nm였다. 발광층을 형성한 후 정공수송층으로 30 

nm 두께의 TAPC 또는 CBP를 진공증착하였다. 이후 정공 

주입층으로 10 nm 두께의 MoO3와 양극으로 100 nm 두께

의 Al을 증착하여 역구조 OLED를 완성하였다. 그림 1에 본 

실험에서 사용된 역구조 OLED의 구조를 나타내었다. 완성

된 소자는 질소 분위기에서 봉지하여 수분과 산소의 유입

을 차단하였다. 유기물과 금속을 증착하기 위한 진공도는 

약 10
-6

 torr였으며 유기물과 금속의 증착 속도는 각각 0.1 

nm/s 및 1 nm/s로 유지시켰다. 제작된 역구조 OLED의 

전류밀도-전압-휘도 측정을 위해 Keithley 2400 소스/미

터 및 미놀타 CS1000 spectroradiometer 및 포토다이오

드를 이용하였으며, EL (electroluminescence) 스펙트럼 

또한 CS1000 spectroradiometer를 이용하여 측정하였다.  

 

 

 

Fig. 1. Device structure of the inverted OLEDs with TAPC and CBP 

hole transport layers.  
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3. 결과 및 고찰 

그림 2에 정공수송층으로 TAPC와 CBP를 이용하여 제

작한 역구조 OLED의 전압에 따른 전류밀도 특성을 나타

내었다. 전자수송층으로는 약 3 nm 입자 크기의 n-type 

ZnO를 이용하였다 [15]. 정공수송층으로 TAPC를 이용한 

소자는 CBP를 사용한 소자보다 같은 전압에서 전류밀도가 

높았으며 낮은 구동전압을 나타내었다. 예를 들어 TAPC

를 정공수송층으로 사용한 역구조 OLED는 약 50 

mA/cm
2
의 전류밀도를 얻기 위해 8 V의 전압이 필요하였

으나 CBP를 사용한 소자는 9.6 V의 전압을 필요로 하여, 

TAPC를 정공수송층으로 사용한 소자가 CBP를 사용한 소

자에 비해 1.6 V 구동전압이 낮았다.  

정공수송층 변화에 의한 구동전압 차이를 분석하기 위

하여 HOD (hole only device)를 제작하였다. 그림 3에 제

작된 HOD에 대한 전류밀도-전압 특성을 나타내었다. 

HOD의 구조는 ITO/TAPC or CBP (80 nm)/MoO3 (10 

nm)/Al이었다. 그림에서 보는 바와 같이 TAPC를 정공수

송층으로 사용한 소자가 CBP를 사용한 소자에 비해 같은 

전압에서 더 많은 전류밀도를 나타내고 있어, TAPC 소자

가 CBP 소자에 비해 구동전압이 낮은 것을 알 수 있다. 또

한 TAPC 소자와 CBP 소자는 모두 전압이 증가함에 따라 

전류밀도가 거의 선형적으로 증가하고 있으며, 이로부터 

MoO3는 CBP 및 TAPC와 오믹 특성을 갖는 것을 알 수 있

다. MoO3는 NPB와 같은 정공수송재료와 오믹 컨택을 형

성하는 것으로 알려져 있다 [16,17]. CBP의 정공이동도

(hole mobility)는 약 10
-3

 cm
2
/Vs인 반면 TAPC는 정공

이동도가 약 10
-2

 cm
2
/Vs 정도로 높은 것으로 알려져 있

다 [18,19]. 따라서 TAPC와 CBP 소자에서의 구동전압 차

이는 정공 주입보다는 두 재료의 정공이동도 차이에 기인

한 것으로 판단된다.  

그림 4는 정공수송층으로 TAPC와 CBP를 이용하여 제작

한 역구조 OLED의 전압에 따른 휘도 특성을 나타낸 것이

다. TAPC를 정공수송층으로 사용한 소자의 발광개시전압

(turn on voltage, 1 cd/m
2
의 휘도를 얻기 위해 필요한 전

압)은 4.0 V였으며, CBP를 사용한 소자의 발광개시전압은 

4.4 V로 TAPC를 정공수송층으로 사용한 소자가 0.4 V 낮

았다. 또한 1,000 cd/m
2
의 휘도를 얻기 위한 전압의 경우 

TAPC 소자에서 약 6.6 V였으나 CBP 소자의 경우 약 7.2 V

로 TAPC 소자에서 약 0.6 V 낮았다. 그러나 CBP를 이용한 

소자의 경우 전압에 따른 휘도 증가가 더욱 빨라 최대 휘도

는 CBP를 정공수송층으로 이용한 소자가 더 높았다. 예를 

들어 11.8 V에서 TAPC 소자의 휘도는 50,180 cd/m
2
인 반

면 CBP 소자는 69,360 cd/m
2
의 휘도를 나타내었다.  

 

Fig. 2. Current density as a function of voltage for the inverted 

OLEDs with TAPC and CBP hole transport layers.  

 

 

Fig. 3. Current density as a function of voltage for the HOD devices 

with TAPC and CBP hole transport layers.  

 

 

Fig. 4. Luminance as a function of voltage for the inverted OLEDs 

with TAPC and CBP hole transport layers.  
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그림 5는 정공수송층으로 TAPC와 CBP를 이용하여 제

작한 역구조 OLED의 휘도에 따른 전류효율을 나타낸 것

이다. CBP를 이용한 역구조 OLED가 TAPC를 이용한 소

자에 비해 높은 전류효율을 나타내고 있다. CBP를 이용한 

소자의 경우 최대 전류효율은 47 cd/A인 반면 TAPC를 이

용한 소자의 경우 14.6 cd/A의 최대 전류효율을 나타내고 

있어, CBP를 이용한 소자가 TAPC를 이용한 소자에 비해 

최대 전류효율이 약 3.2배 높았다. Ir(ppy)3의 삼중항

(triplet) 에너지는 약 2.4 eV이며 CBP와 TAPC의 삼중항 

에너지는 각각 2.66 eV 및 2.87 eV이므로 [20-22], 

Ir(ppy)3에서 생성된 삼중항 여기자의 에너지는 CBP 또는 

TAPC 정공수송층으로 전달되지 않고 발광층 내에 갇히게 

된다. 따라서 전류효율은 발광층 내에서 전자와 정공의 재

결합 효율에 의해 결정된다. 그림 3에 나타낸 것처럼 MoO3

를 통한 정공의 주입은 오믹 특성을 나타내기 때문에 정공 

주입에 대한 에너지 장벽은 거의 없는 것으로 판단된다. 역

구조 OLED는 음극인 ITO로부터 전자수송층으로 전자 주

입에 대한 장벽이 크기 때문에 전자의 주입이 상대적으로 

어려운 것으로 보고되고 있다 [8-11]. ZnO 나노입자를 전

자 주입층으로 사용될 경우 전자의 주입 특성이 향상되어 

효율이 증가하지만 여전히 전자의 주입이 정공의 주입에 

비해 어려운 것으로 알려져 있다 [13-15]. ZnO 나노입자

를 이용한 EOD (electron only device) 소자의 경우 HOD 

소자에 비하여 여전히 전류밀도가 낮다 [15]. 그림 2와 3에 

나타낸 바와 같이 TAPC를 사용한 소자의 경우 CBP를 사

용한 소자에 비하여 정공의 흐름으로 인한 전류밀도가 높

다. 따라서 TAPC를 이용한 소자의 경우 CBP를 이용한 소

자에 비하여 전자와 정공의 불균형이 더욱 큰 것으로 판단

되며 이로 인하여 TAPC 소자가 CBP를 이용한 소자에 비

하여 전류효율이 낮은 것으로 판단된다.  

그림 6은 정공수송층으로 TAPC와 CBP를 이용하여 제

작한 역구조 OLED의 휘도에 따른 전력효율을 나타낸 것

이다. TAPC를 이용한 소자의 전력효율은 CBP를 이용한 

소자에 비하여 낮은 전력효율을 나타내고 있다. TAPC를 

이용한 소자의 최대 전력효율은 7.05 lm/W인 반면 CBP

를 사용한 소자의 최대 전력효율은 19.5 lm/W로, TAPC

를 사용한 소자에 비해 약 2.7배 높은 전력효율을 나타내

고 있다. 전력효율은 전류효율에 비례하고 구동전압에 반

비례한다. 그림 3에 나타낸 바와 같이 TAPC를 정공수송층

으로 이용한 소자는 CBP를 이용한 소자에 비하여 구동전

압이 낮은 반면 그림 5에 나타낸 바와 같이 TAPC를 이용

한 소자의 전류효율이 CBP 소자에 비하여 매우 낮아, CBP 

소자의 전력효율이 높게 나타나고 있다.  

그림 7은 정공수송층으로 TAPC와 CBP를 이용하여 제

작한 역구조 OLED에 대한 EL 스펙트럼을 나타낸 것이다. 

그림 7(a)에 나타낸 바와 같이 TAPC를 이용하여 제작한 

OLED는 513 nm에서 피크 값을 나타내었으며 전압에 따

른 스펙트럼의 차이가 거의 없었다. 513 nm에서의 발광은 

녹색 인광 재료인 Ir(ppy)3에서의 발광에 해당한다 [20]. 

Ir(ppy)3의 삼중항 에너지는 2.4 eV이며 TAPC의 삼중항 

에너지는 2.87 eV이다 [22]. 따라서 Ir(ppy)3 삼중항 여기

자의 에너지가 TAPC로 전달되지 않고 발광층에 갇히게 된

다. 또한 호스트로 사용한 CBP의 삼중항 에너지는 2.66 

eV로 [21], Ir(ppy)3의 삼중항 에너지보다 크기 때문에 

CBP에서 생성된 삼중항 여기자는 Ir(ppy)3로 에너지 전달

에 의해 Ir(ppy)3에서 발광이 이루어진다. 그림 7(b)에 나

타낸 바와 같이 CBP를 정공수송층으로 이용하여 제작한 

OLED 또한 513 nm에서 피크 값을 나타내고 있어 

 

Fig. 5. Current efficiency as a function of luminance for the inverted 

OLEDs with TAPC and CBP hole transport layers.  

 

 

Fig. 6. Power efficiency as a function of luminance for the inverted 

OLEDs with TAPC and CBP hole transport layers. 
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Ir(Ippy)3에서 발광을 나타내고 있다. 그러나 CBP를 정공

수송층으로 이용하여 제작한 OLED의 경우 400 nm 파장 

부근에서 약한 기생 발광(parasitic emission)이 관찰되

고 있다. 또한 그림에서 보는 바와 같이 400 nm 부근의 발

광은 구동전압이 증가함에 따라 증가한다. 400 nm 파장 

부근의 발광은 CBP에서의 발광에 해당한다 [23]. CBP의 

삼중항 에너지는 Ir(ppy)3의 삼중항 에너지보다 크기 때문

에 Ir(ppy)3에서 CBP로 에너지 전달이 일어나기 어렵다. 

따라서 400 nm 부근에서 약한 발광은 CBP 정공수송층에

서 전자와 정공의 재결합에 의한 것으로 판단된다. 그림 8

에 TAPC와 CBP를 이용하여 제작한 역구조 OLED의 에너

지 준위를 나타내었다. 그림 8(a)에 나타낸 바와 같이 

TAPC를 이용하여 제작한 역구조 OLED의 경우 TAPC의 

LUMO (lowest unoccupied molecular orbital) 에너지 

준위는 2.0 eV이며 호스트로 사용한 CBP의 LUMO 에너

지 준위는 2.9 eV이기 때문에 ITO 음극에서 주입된 전자

가 CBP 호스트를 거쳐 정공수송층인 TAPC로 넘어가기 어

렵다. 반면, 그림 8(b)에 나타낸 바와 같이 CBP를 정공수

송층으로 사용하는 경우 CBP 호스트와 CBP 정공수송층의 

LUMO 에너지 준위가 같기 때문에 음극에서 주입된 전자

가 호스트를 거쳐 정공수송층까지 이동하여 정공과 재결

합함에 의해 그림 7(b)에서 보는 바와 같이 CBP 정공수송

층에서 약한 기생 발광이 일어나게 된다.  

 

 

4. 결 론 

본 연구에서는 TAPC와 CBP를 정공수송층으로 이용하

여 역구조 OLED를 제작하고 구동 및 효율 특성, 발광 특

성을 조사하였다. CBP를 정공수송층으로 이용한 역구조 

OLED는 TAPC를 정공수송층으로 이용한 소자에 비해 구

동전압이 높았다. CBP를 정공수송층으로 이용한 역구조 

OLED의 경우 정공수송층에서 약한 재결합에 의해 기생 발

광이 있었지만, 전자와 정공의 균형적 주입에 의해 최대 전

 

 

 

Fig. 7. EL spectra for the inverted OLEDs with (a) TAPC and (b) CBP

hole transport layers. 

 

 

 

Fig. 8. Energy diagram for the inverted OLEDs with (a) TAPC and 

(b) CBP hole transport layers. 
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류효율이 47 cd/A로 TAPC를 사용한 소자에 비하여 3.2

배 높았다. CBP를 정공수송층으로 사용한 역구조 OLED

의 최대 전력효율 또한 19.5 lm/W로 TAPC를 사용한 소

자에 비하여 2.7배 높았다.  
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