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LỜI CAM ĐOAN 

 
 

Tôi xin cam đoan những kết quả nghiên cứu khoa học trong luận án là kết quả 

của riêng tôi. Các xuất bản được công bố chung với các cán bộ hướng dẫn khoa học 

và các đồng nghiệp trong và ngoài nước đã được sự đồng ý bằng văn bản của các 

đồng tác giả trước khi đưa vào luận án. Các kết quả trình bày trong luận án là trung 

thực, chưa được công bố và sử dụng để bảo vệ trong bất cứ một công trình nào khác. 
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DANH MỤC CÁC KÝ HIỆU VÀ CHỮ VIẾT TẮT 

  
Light emiting diode : LED 

Organic Light emiting diode : OLED 

Solid-State Lighting : SSL 

LED trắng (White Emiting diode) : WLED 

Y3Al5O12:Ce3+ : YAG:Ce 

Poly[2-methoxy-5-(2'-ethyl-hexyloxy)-1,4-phenylene vinylene] : MEH-PPV 

Tris(8-hydroxyquinolinato)aluminium : Alq3 

Nhiễu xạ tia X : XRD 

Kính hiển vi điện tử quét phân giải cao : FE-SEM 

Lớp truyền điện tử (electron transport layer) : ETL 

Lớp truyền lỗ trống (hole transport layer) : HTL 

Lớp điện phát quang (Electroluminescence layer) : EL 

Poly(3,4- ethylenedioxythiophene):(poly(styrenesulfonate) : PEDOT-PSS 

Hệ số hoàn màu (Colour Rendering Index) : CRI-Ra 

 Dynamic light scattering particle size analyzer : LB-550 

Nano Steam Technique” hay “Bụi nano” : BNN 

Highest Occupied Molecular Orbital - quỹ đạo phân tử điền đầy 

cao nhất 

 

: HOMO 

the Lowest Unoccupied Molecular Orbital - quỹ đạo phân tử 

chưa điền đầy thấp nhất 

 

: LUMO 

N,N,N′,N′-tetrakis(4-methoxyphenyl)-benzidine : TPD 

Tổ hợp 1: YAG:Ce TM + PMMA : TH1 

Tổ hợp 2: MEH-PPV+ Toluene : TH2 

Tổ hợp 3: YAG:Ce TM+MEH-PPV+PMMA : TH3 

Tổ hợp 4: YAG:Ce TM + MEH-PPV+ CdSe/ZnS+PMMA : TH4 

Tổ hợp 5: MEH-PPV+ YAG:Ce CT+PMMA : TH5 

Y3Al5O12:Ce3+ Thương mại : YAG:Ce TM 

Y3Al5O12:Ce3+  Chế tạo : YAG:Ce CT 

TiO2 Thương mại : TiO2 TM 

TiO2 chế tạo : TiO2 CT 
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1 

MỞ ĐẦU 

 

Hiện nay Khoa học và Công nghệ nano đang là hướng nghiên cứu được 

nhiều quốc gia quan tâm. Các sản phẩm mà Công nghệ nano đã và đang tạo ra có rất 

nhiều tính năng mới và ứng dụng hữu ích cho đời sống xã hội, y tế, dân sinh và an 

ninh quốc phòng. Ở nước ta lĩnh vực Khoa học và Công nghệ nano tuy mới được 

đầu tư nghiên cứu và triển khai nhưng đã đạt được nhiều kết quả khả quan, nhất là 

tại các trường đại học, các viện nghiên cứu. 

Năng lượng và môi trường đang được xem là vấn đề cốt yếu trong tiến trình 

phát triển xã hội mà nhân loại phải đối mặt trong thế kỷ 21 này. Việc áp dụng các 

giải pháp sử dụng năng lượng với hiệu suất cao đang là một yêu cầu cấp bách đối 

với mỗi quốc gia. Hiện nay nhu cầu năng lượng của nước ta là rất lớn, trong đó 

chiếu sáng chiếm đến 30% tổng điện năng. Tuy nhiên, sản lượng điện của các nhà 

máy không đáp ứng kịp so với nhu cầu sử dụng [3]. Chính vì vậy việc nghiên cứu 

và triển khai ứng dụng các nguồn sáng hiệu suất cao là rất cần thiết. Trong số nguồn 

sáng hiệu suất cao phải kể đến điôt phát quang vô cơ (Light emiting diode - LED), 

điôt phát quang hữu cơ (OLED). Các nguồn sáng hiệu suất cao này đang dần chiếm 

lĩnh thị trường chiếu sáng trên thế giới nói chung và ở Việt Nam nói riêng. 

Dự án Chiếu sáng hiệu năng cao tại Việt Nam (VEEPL) do Quỹ Môi trường 

Toàn cầu (GEF) và Chương trình phát triển của Liên hiệp quốc (UNDP) tài trợ là 

một trong những chương trình được đánh giá cao, đáp ứng mục tiêu chuyển đổi hệ 

thống chiếu sáng công cộng sử dụng các thiết bị, công nghệ chiếu sáng hiệu suất 

thấp, tiêu tốn điện năng sang sử dụng các thiết bị, công nghệ chiếu sáng hiệu suất 

cao, tiết kiệm năng lượng, bảo vệ môi trường. Theo khuyến cáo của dự án này, thắp 

sáng bằng đèn LED là một trong những giải pháp hiệu quả để tăng cường hiệu quả 

chiếu sáng. Do vậy đèn LED còn được gọi là nguồn sáng xanh. Tuy nhiên, ở nước 

ta chưa có bước đột phá về công nghệ, kỹ thuật trong nghiên cứu cũng như chủ 

động trong sản xuất đèn LED trắng (WLED) nên hiệu quả chiếu sáng rắn chưa thực 

sự được cải thiện. 
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Ðèn LED, OLED dựa trên công nghệ bán dẫn mà ngày nay gọi là công nghệ 

chiếu sáng thể rắn (Solid-State Lighting-SSL), có những ưu điểm như nhỏ gọn, hiệu 

suất cao, thời gian sống lâu dài. Hiện tại, đèn WLED có tuổi thọ tới 100 nghìn giờ 

sử dụng, gấp 100 lần so với bóng đèn 60 W thông thường. Chiếu sáng bằng đèn 

LED có thể tiết kiệm điện năng từ 70% đến 80%, hơn nữa đèn có kích cỡ nhỏ, nhiệt 

năng sinh ra trong quá trình chiếu sáng thấp, hoạt động tốt trong điều kiện nhiệt độ 

không cao, sử dụng dòng điện một chiều điện áp thấp, nên vừa an toàn trong thao 

tác, vừa hạn chế độc hại cho mắt người, thân thiện với môi trường vì không sinh ra 

tia cực tím, không có hơi thủy ngân,... [10, 35, 59, 61]. 

Quang phát quang là một trong những biện pháp phổ biến để tạo ra ánh sáng 

trắng trong LED vô cơ. Hiện nay và trong tương lai phương pháp tạo ánh sáng trắng 

chủ yếu được sử dụng đối với LED là dùng chíp InGaN phát ra ánh sáng xanh dương, 

phủ lên chíp đó là lớp phốt pho phát quang màu vàng. Các photon xanh dương phát ra 

từ chíp của LED sẽ kích thích lớp phốt pho sinh ra các photon thứ cấp màu vàng. 

Xanh dương kết hợp với vàng sẽ cho ánh sáng trắng. Lớp phát quang thứ cấp thường 

được sử dụng là vật liệu phát quang Y3Al5O12:Ce3+ (YAG:Ce) hấp thụ mạnh vùng 

ánh sáng xanh dương và phát ra phổ huỳnh quang với đỉnh ~ 550 nm [24, 27, 33, 59, 

68, 80, 84, 85, 88, 93, 94]. 

OLED là linh kiện phát sáng dựa trên cơ chế điện phát quang của các chất hữu 

cơ hoặc polymer [5-8,16, 23-27, 31, 75]. Dưới tác dụng của một điện áp đặt vào 

tương đối nhỏ có thể kích thích các điện tử trong lớp polymer dẫn như MEH-PPV, 

Alq3... nhảy lên mức kích thích và sau đó tái hợp với lỗ trống để phát ra ánh sáng 

(photon). Màu của OLED có thể thay đổi rất linh hoạt nhờ sử dụng các loại polymer 

khác nhau. Một trong những phương pháp chính để tạo ra ánh sáng trắng đối với 

OLED là sử dụng tổ hợp phát quang đa thành phần làm lớp phát quang. 

Đối với cả hai loại OLED và LED, chất lượng chiếu sáng được đánh giá bởi 

các thông số, như nhiệt độ màu (CCT - correlated color temperature) và Hệ số hoàn 

màu (CRI - Colour Rendering Index). Đối với WLED, hiệu suất chiếu sáng phụ 
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thuộc vào các yếu tố công nghệ khác như chất lượng chíp LED xanh dương, bột 

phát quang thứ cấp (ví dụ YAG:Ce). Để có được chất lượng ánh sáng tốt, CRI của 

nguồn sáng cần được cải thiện. Hiện nay, ở nước ta với việc đầu tư cho các PTN 

những trang thiết bị hiện đại, việc nghiên cứu chế tạo các vật liệu phát quang mới 

có khả năng cải thiện thành phần phổ sử dụng cho chiếu sáng là hoàn toàn có thể 

triển khai một cách hiệu quả. Việc mở rộng thành phần phổ trong WLED không chỉ 

cải thiện hiệu suất mà còn làm tăng Hệ số hoàn màu của nguồn sáng. 

Nhằm góp phần vào nghiên cứu phát triển và ứng dụng nguồn sáng mới 

trong tương lai gần (chiếu sáng thể rắn), chúng tôi đã chọn đề tài “Nghiên cứu cấu 

trúc, tính chất điện và huỳnh quang của vật liệu lai nano sử dụng trong chiếu 

sáng mới”. 

Mục đích, đối tượng của đề tài: 

Đề tài nghiên cứu chế tạo các vật liệu tổ hợp phát quang mới ứng dụng làm 

lớp phát quang trong OLED và LED. Đối với OLED đối tượng tập trung nghiên cứu 

là các polymer phát quang như MEH-PPV Poly[2-methoxy-5-(2'-ethyl-hexyloxy)-

1,4-phenylene vinylene], Alq3  (Tris(8-hydroxyquinolinato)aluminium) và các lớp 

truyền điện tử và lỗ trống. Đối với LED vô cơ, đối tượng nghiên cứu là các tổ hợp 

phát quang vô cơ, hữu cơ và bán dẫn có cấu trúc nano (nanocomposites) có khả 

năng phát quang phổ dải rộng trong vùng khả kiến như YAG:Ce, MEH-PPV, chấm 

lượng tử... Các tổ hợp cấu trúc nano với thành phần khác nhau ứng dụng trong việc 

tạo LED ánh sáng trắng (WLED) có Hệ số hoàn màu cao. 

Phương pháp nghiên cứu:  

Luận án được tiến hành bằng phương pháp thực nghiệm kết hợp phân tích, lí 

giải các kết quả nhận được. Các vật liệu tổ hợp và các lớp màng mỏng sử dụng 

trong OLED và WLED được chế tạo tại PTN của trường ĐHCN, ĐHQGHN. Cấu 

trúc tinh thể, hình thái học của mẫu được phân tích trên các máy nhiễu xạ tia X 

(XRD), kính hiển vi điện tử quét phân giải cao (FE-SEM); tính chất điện, quang 

được nghiên cứu thông qua các phép đo đặc trưng dòng thế (I-V), phổ hấp thụ và 

truyền qua UV/VIS/NIR, phổ quang phát quang và điện phát quang.  
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Ý nghĩa khoa học và thực tiễn của đề tài: 

Chiếu sáng thể rắn hiện đang là hướng quan tâm nghiên cứu của thế giới. 

Việc phát triển các nguồn sáng thể rắn tại Việt Nam là rất cần thiết, góp phần giảm 

thiểu điện năng tiêu thụ và nhiên liệu hóa thạch. Việc nghiên cứu đề tài sẽ góp phần 

phát triển công nghệ chiếu sáng tại Việt Nam. Nghiên cứu OLED cho chiếu sáng 

mang tính đón đầu thành tựu khoa học trên thế giới nhằm ứng dụng vào Việt Nam 

trong những năm tới. Theo dự báo đến năm 2020 ở một số nước phát triển trên thế 

giới OLED phát ánh sáng trắng (WOLED) và WLED sẽ là một trong những nguồn 

sáng phổ biến hàng đầu bởi sự tiết kiệm điện năng và tính ưu việt về kĩ, mĩ thuật 

của chúng. 
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Chương 1 

VẬT LIỆU VÀ LINH KIỆN CHIẾU SÁNG RẮN 

(Tổng quan tài liệu) 

 

1.1. Giới thiệu chung về ánh sáng và kỹ thuật chiếu sáng  

 Ánh sáng là một phần không thể tách rời cuộc sống hàng ngày của loài người. 

Khi tổ tiên của chúng ta xuất hiện (khoảng 7 triệu năm trước) thì mặt trời đã có từ rất 

lâu trước đó (khoảng 5 tỉ năm trước), nguồn chiếu chủ yếu là mặt trời và lửa.  

 Từ thời cổ đại xa xưa con người đã luôn đặt câu hỏi "ánh sáng là gì?", nhưng 

phải đến thế kỉ 19, người ta mới thật sự có được cái nhìn đúng đắn về ánh sáng và 

từ đó xuất hiện nhiều nguồn sáng nhân tạo mới, song vẫn chưa hoàn thiện. Đánh 

dấu các mốc đó chính là sự tìm ra nguồn sáng hồ quang điện cực carbon đầu tiên tại 

Viện Hoàng Gia ở London do nhà bác học Sir Humphrey Davy vào năm 1809 và 

cho đến năm 1860 đây là nguồn sáng duy nhất sử dụng điện năng. Tiếp đó là nguồn 

sáng phát ra từ thể khí được sử dụng đầu tiên tại London vào năm 1814. Một dấu 

mốc quan trọng của sự phát triển nguồn sáng là phát minh ra bóng đèn sợi đốt của 

Thomas Edison vào năm 1879. 

 Có thể nhận thấy tầm quan trọng trong việc nhận thức bản chất của ánh sáng 

từ quan điểm sóng và hạt của ánh sáng. Ban đầu ánh sáng được Newton cho là một 

loại hạt, rồi đến quan điểm lưỡng tính sóng hạt của ánh sáng mà Einstein đề xuất. 

Có thể nói lịch sử phát triển của ánh sáng là quá trình loài người tìm tòi, phát 

triển những nguồn ánh sáng mới, hiệu quả hơn phù hợp với con người hơn. Trước thế 

kỷ XX, ba công nghệ chiếu sáng truyền thống của loài người là: Cháy sáng, chiếu 

sáng bằng đèn dây tóc và đèn phóng điện huỳnh quang. Ba công nghệ truyền thống 

đã đạt được những tiến bộ đáng kể trong hơn 200 năm qua, nhưng hiệu quả chuyển 

đổi năng lượng trong chiếu sáng chỉ đạt trong khoảng từ 1% đến tối đa là 25%. 

 Sang cuối thế kỷ XX, công nghệ chiếu sáng thứ tư ra đời, đó là chiếu sáng 

trạng thái rắn mà tiếng Anh là Solid-State Lighting (SSL). SSL là thể loại ánh sáng 
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nhân tạo phát ra từ các linh kiện phát quang làm từ điôt phát quang bán dẫn vô cơ 

(LEDs), hữu cơ (OLED) hay polymer (PLED). Đó là những nguồn sáng mới, trong 

tương lai gần có thể thay thế cho các đèn sợi đốt, đèn phóng điện trong chất khí 

(đèn huỳnh quang). SSL là công nghệ chiếu sáng hiệu suất cao đang được phát triển 

mạnh mẽ trên thế giới. LED chiếu sáng còn gọi là WLED, WLED hiện nay có thể 

đạt hiệu suất 180 lm/W, lớn hơn nhiều lần hiệu suất của đèn huỳnh quang (80 

lm/W) [15, 16, 17, 39, 50, 63, 65, 67, 70, 74, 77, 87, 89, 93]. Hình 1. 1 là biểu đồ 

thống kê và dự đoán về hiệu suất của một số nguồn sáng hiện tại và tương lai. 

 

 

Hình 1. 1. Lịch sử phát triển của các loại đèn chiếu sáng và dự báo trong tương lai 

Hình 1. 1 cho thấy LED và OLED là hai loại nguồn sáng mới chỉ xuất hiện 

nhưng có tốc độ phát triển rất nhanh và có quang thông vượt trội hơn hẳn các loại 

đèn khác. Theo dự đoán cho tới năm 2020 OLED và LED sẽ đạt hiệu suất 200 

lm/W và thay thế toàn bộ các loại đèn khác. 
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1.2. Cấu tạo và nguyên lý hoạt động của LED 

LED - Light Emitting Diode, được gọi là điốt phát quang, là một lớp chuyển 

tiếp P-N được chế tạo trên bán dẫn có vùng cấm thẳng với cấu trúc P-N tiếp giáp 

đơn hay tiếp giáp dị thể [1, 16, 61, 87]. Khi phân cực thuận LED phát ánh sáng 

[77]. Cấu trúc thực của LED được làm từ vật liệu bán dẫn loại n thường là GaAs 

hoặc GaAs1-xPx, sau đó pha tạp chất tạo một lớp p trên bán dẫn loại n này sẽ thu 

được một lớp chuyển tiếp dị chất. LED hoạt động từ vùng tử ngoại gần đến vùng 

hồng ngoại gần. Trong vùng hồng ngoại gần, nhiều chất bán dẫn 2 thành phần được 

sử dụng để làm LED vì có hiệu suất cao do vùng cấm thẳng, ví dụ như GaAs 

(g=0,87 m), GaSb (1,7 m), InP (0,92 m), InAs (3,5 m), InSb (7,3 m). Các 

hợp chất 3 hay bốn thành phần có vùng cấm thẳng cũng được sử dụng rộng rãi. Mặc 

dù hiệu suất lượng tử của nó còn thấp, nhưng các vật liệu này có ưu điểm là có thể 

điều chỉnh được bước sóng bức xạ của chúng bằng cách thay đổi thành phần, ví dụ 

như AlxGa1-xAs phát quang trong dải sóng từ 0,75 đến 0,87 m và In1-xGaxAs1-yPy 

phát từ 1,1 đến 1,6 m. Để hoạt động trong vùng tử ngoại và khả kiến, một số vật 

liệu có vùng cấm nghiêng cũng được dùng như GaN, GaP, GaAs1-x. Những vật liệu 

này thường được pha tạp với một số nguyên tử tạp chất thích hợp, chúng đóng vai 

trò là những tâm tái hợp để làm tăng tái hợp bức xạ. 

LED xanh dương làm từ InGaN được phát minh đầu tiên do Shuji Nakamura 

của công ty Nichia Corporation vào năm 1994 [59-61]. Hai kỹ thuật mấu chốt là cấy 

GaN trên lớp nền Saphia và tạo lớp bán dẫn P từ GaN (do Isamu Akasaki và H. 

Amano phát triển ở Nagoya). Năm 1995, Alberto Barbieri tại phòng thí nghiệm ĐH 

Cardiff đã nghiên cứu và giới thiệu LED "tiếp xúc trong suốt" có công suất, hiệu 

suất cao bằng cách dùng Indi thiếc ôxít. Sự ra đời của LED xanh da trời cộng với 

LED hiệu suất cao nhanh chóng dẫn đến sự ra đời LED trắng đầu tiên 

dùng Y3Al5O12:Ce. Hợp chất này có tên khác là YAG, là lớp phủ để trộn ánh sáng 

vàng với ánh sáng xanh da trời cho ra ánh sáng trắng. Năm 2006, Nakamura được 

trao giải thưởng công nghệ thiên niên kỷ cho phát minh này [60]. 
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Theo tác giả Shuji Nakamura và cộng sự chíp violet LED InGaN với độ rộng 

phổ 10 nm, đỉnh phát quang 400 nm đã được phát triển nhưng với hiệu suất và công 

suất còn thấp, tương ứng khoảng 1,6% và 1 mW. Nhóm Shuji Nakamura đã cải 

thiện hiệu suất cũng như công suất của chíp LED InGaN bằng việc thay đổi chiều 

dày lớp hoạt động (active layer) trong chíp LED InGaN. Chíp LED InGaN với cấu 

hình đa giếng lượng tử (multi-quantum-well: MQW) đã được chế tạo với chiều dày 

giếng và thành giếng khoảng 30 A0 [59]. Cấu trúc của chíp LED blue InGaN có 

dạng như trong Hình 1. 2 

 

Hình 1. 2. Cấu trúc chíp LED blue InGaN. 

Màng nitride nhóm III-V được tạo bởi phương pháp MOCVD (metalorganic 

chemical vapor deposition - lắng đọng bằng phương pháp hóa học vô cơ-kim loại) 

trên đế Sapphire với định hướng (0001), mặt C, chiều dày 2 inch. Chíp LED blue 

InGaN bao gồm lớp đệm GaN dày 300 Ao, được tạo ở nhiệt độ khoảng 550oC. Tiếp 

theo lớp bán dẫn loại n (GaN:Si) được chế tạo bằng pha tạp Si vào GaN với chiều 

dày 4 m bao gồm các lớp như Al0,1Ga0,9N:Si dày 1000 Ao, In0,05Ga0,95N:Si dày 500 

Ao, lớp không pha tạp In0,43Ga0,57N dày 20 Ao, lớp bán dẫn loại p-Al0,1Ga0,9N:Mg 

với bề dày 1000 Ao, và lớp bán dẫn p- GaN:Mg dày 0,5 m. Vùng hoạt động  

(active region) có dạng cấu trúc một giếng lượng tử (SQW) bao gồm lớp giếng 

In0,43Ga0,57N dày 20 Ao được kẹp giữa lớp bán dẫn loại n-In0,05Ga0,95N dày 500 Ao 

và lớp thành là bán dẫn loại p-Al0,1Ga0,9N dày 1000 Ao. Số phân tử gram của In 

trong lớp hoạt động InGaN được thay đổi từ 0,2 đến 0,7 nhằm mục đích thay đổi 

bước sóng đỉnh của chíp LED InGaN từ màu blue đến màu vàng. Trong luận án sử 

dụng các chíp LED blue với bước sóng đỉnh quanh vùng 460 nm. 
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Bản chất của LED là tạo ra ánh sáng đơn sắc, để có thể tạo ra ánh sáng trắng 

cần kết hợp nhiều thành phần ánh sáng khác nhau. Hiện nay có 3 phương pháp 

chính để tạo thành ánh sáng trắng (Hình 1. 3). Phương pháp thứ nhất gọi là phương 

pháp RGB [88]. RGB là phương pháp kết hợp 3 LED có các màu thuộc vùng màu 

đỏ (R), màu xanh lá cây (G) và màu xanh dương (B) cho mắt ta cảm giác trắng. 

Phương pháp thứ 2 là dùng LED cực tím cùng với các lớp phủ phốt pho có 3 màu 

đỏ, xanh lá cây và xanh dương (RGB) đặt ngay sát lõi chíp LED cực tím [59, 61, 

70, 89]. Ánh sáng cực tím phát ra sẽ kích thích các lớp phốt pho đó và sinh ra các 

photon xanh dương, xanh lá cây và đỏ. Phương pháp thứ 3 tạo ra LED trắng phổ 

biến hiện nay là dùng LED có chíp bằng InGaN phát ra ánh sáng xanh dương, bao 

quanh là một lớp phủ phốt pho màu vàng [39, 63]. Các photon xanh dương phát ra 

từ lõi sẽ kích thích lớp phốt pho sinh ra các photon màu vàng, xanh dương kết hợp 

với màu vàng sẽ cho màu trắng. Đây là phương pháp dễ thực hiện và thân thiện với 

môi trường. 

   

   

(a) (b) (c) 
 

Hình 1. 3. Các phương pháp chế tạo LED trắng: (a) RGB LEDs, (b) LED tử ngoại 

+ RGB phosphor and (c) LED xanh dương + bột phosphor vàng. 
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 Ưu điểm của đèn LED là kết cấu gọn nhẹ, linh hoạt, tính thẫm mỹ cao, sản 

phẩm đa dạng, phong phú và có thể ứng dụng trong nhiều lĩnh vực khác nhau: 

quảng cáo, trang trí, chiếu sáng nội ngoại thất, chiếu sáng nền thiết bị hiển thị, … 

1.3. Cấu tạo và nguyên lý hoạt động của OLED 

Vật liệu phát quang hữu cơ được bắt đầu nghiên cứu vào thập kỷ 70 khi các 

nhà nghiên cứu tìm ra độ dẫn của các hệ vật liệu polymer có thể thay đổi từ chất 

điện môi thành “kim loại” bằng cách pha tạp hoá học. Polymer dẫn điện đầu tiên - 

polyacetylen - được chế tạo bởi Shirakawa [13, 16, 45]. Bước đột phá trong nghiên 

cứu về polymer, khi các khám phá tiếp theo do Heeger và MacDiarmid [20] chỉ ra 

rằng polymer tăng độ dẫn lên gấp 12 lần bằng cách pha tạp oxy hóa. Kết quả này đã 

khiến các nhà khoa học trên cả thế giới quan tâm đến các vật liệu này. Việc phát 

triển các màng mỏng có khả năng phát quang khi được đặt vào nó một điện áp 

thuận (hiện tượng điện phát quang hữu cơ) được bắt đầu vào những năm 1980 thông 

qua các công trình của Tang và Van Slike [80], họ đã chứng minh được quá trình 

điện phát quang của các polymer bán dẫn bằng cách chế tạo linh kiện diode phát 

quang hữu cơ hai lớp thông qua phương pháp bốc bay các vật liệu “phân tử” ở nhiệt 

độ thấp trong chân không. Các linh kiện này bao gồm một lớp truyền lỗ trống 

diamine nhân thơm và lớp phát quang Alq3 (8-hydroxyquinoline aluminium) [6, 7, 

51, 54, 85]. Các sản phẩm thương mại đầu tiên dựa trên các diode phát quang hữu 

cơ đã được thương mại hoá vào cuối thế kỷ thứ 19 [73, 75]. 

Tương tự như một diode phát quang vô cơ (LED), một diode phát quang hữu 

cơ (OLED) là một linh kiện bán dẫn thể rắn có độ dày vài trăm nanomet (bao gồm 

nhiều lớp màng mỏng khác nhau). OLED có thể bao gồm 3 lớp cơ bản đó là 2 lớp 

điện cực và 1 lớp hoạt động (lớp polymer) [6, 10, 16, 17, 19, 23, 25, 32, 34, 73, 75]. 

Để cải thiện hiệu suất của OLED, thường có thêm các lớp truyền điện tử (electron 

transport layer - ETL) và truyền lỗ trống (hole transport layer - HTL) kẹp hai bên 

lớp điện phát quang (Electroluminescence layer - EL). Chức năng của anode là cung 

cấp các lỗ trống điện tích dương và vật liệu trong suốt dẫn điện thường sử dụng làm 
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anode là ITO. Điện cực cathode cung cấp điện tử cho lớp hữu cơ. Các hạt tải 

electron và lỗ trống được phun vào lớp hữu cơ phát quang mỏng, ở trong đó chúng 

sẽ hình thành các exciton. Quá trình phát sáng trong OLED dựa trên cơ sở phun 

điện tích dương và điện tích âm từ các điện cực vào tổ hợp các lớp hữu cơ. Kết quả 

cuối cùng là chúng tự kết hợp để hình thành các exciton và có thể tái hợp phát sáng. 

Hình 1. 4 là sơ đồ cấu trúc của một OLED. 

 

Hình 1. 4. Cấu tạo OLED 

 Tấm đế (substrate) - là các tấm nhựa trong suốt hay thủy tinh, trên đó người 

ta tạo lớp Anốt mỏng trong suốt. Tấm nền có tác dụng đỡ cho toàn bộ các lớp 

của OLED. 

 Anốt (trong suốt) - Anốt tạo ra các lỗ trống mang điện dương khi có một 

dòng điện chạy qua linh kiện. Màng trong suốt ITO hay ZnO:Al …thường 

được sử dụng làm Anốt. 

 Các lớp hữu cơ - các lớp này được tạo thành từ các phân tử hữu cơ hay 

polymer. 

 Lớp truyền lỗ trống (HTL) - lớp này được làm từ các phân tử hữu cơ có 

nhiệm vụ truyền lỗ trống từ Anốt về lớp EL. Màng truyền lỗ trống HTL 

thường được sử dụng như: CuPc, PEDOT, PEDOT-PSS, PVK, NBP, 

TPD…. và một số tạp loại p như F4TCNQ… 
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 Lớp truyền điện tử (ETL) - lớp này thường được chế tạo từ các chất hữu cơ 

phân tử thấp, như Alq3, ETL có nhiệm vụ truyền điện tử từ Ktốt về lớp EL. 

 Lớp điện phát sáng (EL) - lớp này được làm từ các phân tử hữu cơ hoặc 

polymer dẫn điện. Trong nhiều công trình, các tác giả phân biệt OLED chế 

tạo từ polymer dẫn bằng từ PLED. Điện tử và lỗ trống gặp nhau ở trong lớp 

này tạo thành exciton, trong thời gian rất ngắn exciton tan rã (hay cặp hạt tải 

tái hợp) phát ra ánh sáng. Tùy thuộc vào bản chất của lớp EL, OLED có thể 

phát ra ánh sáng trong vùng tử ngoại hoặc khả kiến. 

 Ktốt (có thể trong suốt hoặc không tùy thuộc vào loại OLED) - Ktốt sẽ tạo ra 

các electron khi có dòng điện chạy qua linh kiện. Kim loại thường dùng làm 

Ktốt như Al, Ag, Ag-Mg, Ca … 

Tương tự như LED trắng, việc tạo ra ánh sáng trắng của OLED (WOLED) là 

do tổng hợp của nhiều màu khác nhau trong vùng khả kiến. Việc tạo ra ánh sáng với 

các màu khác nhau quyết định bởi thành phần hữu cơ trong lớp phát quang. Các 

chất hữu cơ với màu phát quang khác nhau có thể được chế tạo theo từng đơn lớp 

hoặc được trộn tổng hợp trong một lớp [36, 38, 62, 66]. 

Hình 1. 5 là cấu trúc cơ bản của một diode phát quang hữu cơ phát ánh sáng 

trắng (WOLED) với lớp phát quang là tổng hợp của 3 loại polymer có khả năng phát 

quang 3 mầu cơ bản: màu đỏ, màu xanh da trời (green) và màu xanh dương (blue). 
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Hình 1. 5. Cấu trúc WOLED cơ bản 

OLED hoạt động dựa trên cơ sở phun điện tích dương và điện tích âm từ các 

điện cực vào các lớp hữu cơ, kết quả cuối cùng là chúng hình thành các exciton và 

có thể tái hợp phát sáng. Màu của sự phát sáng phụ thuộc vào quá trình chọn 

polymer hoặc các phân tử nhỏ (tạp của lớp phát sáng) thích hợp. Các electron được 

phun từ vật liệu có công thoát thấp, trong khi đó các lỗ trống được phun từ vật liệu 

có công thoát cao. 

WOLED phát ra ánh sáng trắng sáng hơn, đồng nhất hơn ánh sáng phát ra 

bởi đèn huỳnh quang. Do các OLED có thể chế tạo thành các tấm lớn nên chúng có 

thể dùng để thay thế các đèn huỳnh quang hiện đang được dùng nhiều trong các toà 

nhà và căn hộ. Việc sử dụng các WOLED có thể giảm đáng kể điện năng cho việc 

chiếu sáng. 

Cấu trúc OLED 

Lớp truyền 
điện tử (ETL) 

Điện cực kim loại 

Lớp phun lỗ 
trống (HIL) 

Lớp phát 
quang hữu 

cơ 
Anod 
ITO 

Đế 
thủy tinh 

ÁNH SÁNG 
phát ra 

2 - 10 VDC 
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Hình 1. 6. Một số sản phẩm OLED của hãng Philip có thể thay thế cho các đèn 

chiếu sáng thông thường. 

1.4. Vật liệu phát quang sử dụng cho chiếu sáng rắn 

Trong chiếu sáng rắn, vật liệu có vai trò rất quan trọng. Việc cải thiện hiệu 

suất quang phát quang cũng như điện phát quang sẽ cải thiện được hiệu suất và chất 

lượng của nguồn sáng. Đối với linh kiện phát sáng vô cơ (LED), vật liệu phát quang 

chủ yếu được sử dụng là phosphor phát quang có công thức cấu tạo là 

Y3Al5O12:Ce3+ (YAG:Ce). Hiện nay, LED đã được chế tạo với sự kết hợp thêm các 

thành phần phát quang là chấm lượng tử bán dẫn.  Đối với linh kiện phát sáng hữu 

cơ (OLED) vật liệu phát quang thường được sử dụng là các polymer kết hợp có hiệu 

suất phát quang cao như MEH-PPV, PVK…Các đặc điểm, tính chất của vật liệu 

polymer sẽ được trình bày rõ hơn trong chương 2 và chương 3. 

YAG là vật liệu tinh thể thuộc nhóm khoáng vật garnet. Khi YAG được  pha 

tạp Cerium sẽ có khả năng hấp thụ mạnh vùng ánh sáng xanh dương (460 nm) và 

phát xạ ra vùng ánh sáng từ 500 đến 650 nm [9, 21, 22, 26, 27, 50-52, 55, 56, 66] là 

do sự dịch chuyển điện tử từ mức 5d xuống 4f trong nguyên tử Ce (Hình 1. 7).  



15 

 

Hình 1. 7. Cấu trúc mức năng lượng của ion Ce 

 

1.5. Các đại lượng đo nguồn sáng 

 Có nhiều đại lượng đặc trưng cho nguồn sáng như quang thông, cường độ 

sáng, độ chói, độ rọi, độ trưng… [3] 

1.5.1. Quang thông, phổ năng lượng của một số nguồn sáng 

Trong chiếu sáng, cùng một cường độ bức xạ lại gây ra hiệu quả cảm nhận 

ánh sáng khác nhau đối với mắt người tùy năng lượng của nó. Đường cong độ nhạy 

của mắt V(�) đánh giá ảnh hưởng này. Quang thông là đại lượng đặc trưng cho tổng 

cường độ bức xạ của nguồn sáng trong không gian. Đơn vị của quang thông là 

lumen, kí hiệu lm. Quang thông của nguồn sáng được tính theo công thức (1.1). 

Φ = �∫ ������
���

���
     (1.1) 

trong đó: 

- �� là hàm phân bố năng lượng theo bước sóng 

- V(�) là hàm độ nhạy tương đối của mắt theo bước sóng 

- K = 683 lm/W là hệ số chuyển đổi cường độ bức xạ sang cảm nhận thị giác. 

Dưới đây là bảng thống kê quang thông của một số loại nguồn sáng thông dụng: 

Các mức 5d 

N
ăn

g 
lư

ợ
n

g
 

Các mức 4f 
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Bảng 1. 1. Quang thông của một số nguồn sáng thông dụng 

Nguồn sáng Quang thông(Lm) 

Đèn sợi đốt 60W 685 

Đèn compact 11W 560 

Đèn huỳnh quang 40W 2.700 

Đèn Na cao áp 400W 47.000 

Đèn Halogen kim loại 2kW 180.000 

 

Đo quang thông là phép đo quan trọng nhất trong các phép trắc quang nguồn 

sáng. Về mặt lý thuyết, khi biết sự phân bố cường độ sáng của một nguồn sáng 

trong không gian, người ta có thể tính toán trực tiếp ra quang thông của nó bằng 

biểu thức: 

 = ∫ ��W
��

�
      (1.2) 

Trong đó I là cường độ sáng của nguồn sáng phát ra trong góc khối dΩ. 

Nếu nguồn sáng là đẳng hướng thì: 

 = ∫ ��W = 4��
��

�
     (1.3) 

 

Tuy nhiên người ta không thể căn cứ vào các biểu thức (1.2) và (1.3) để xác 

định quang thông của một nguồn sáng vì yêu cầu thao tác quá phức tạp và không 

thể loại trừ hết ánh sáng kí sinh. Mặt khác, người ta cũng không thể dễ dàng định ra 

các phần tử của góc khối dΩ trong toàn bộ không gian được. Vì vậy, trên thực tế 

người ta chế tạo ra một thiết bị “nhốt” toàn bộ ánh sáng do nguồn sáng phát ra trong 

một thiết bị gọi là quả cầu tích phân (Intergrating sphere) (Hình 1. 8) 
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Hình 1. 8. Quả cầu tích phân. 

Khi cần phân tích hoặc xác định cường độ phát sáng phụ thuộc vào bước 

sóng phổ nguồn sáng, người ta dùng một thiết bị gọi là máy quang phổ. Trong các 

hệ đo quang thông, máy quang phổ được gắn vào đầu ra của quả cầu tích phân. Kết 

hợp với phần mềm chuyên dụng ta thu được phổ bức xạ của nguồn sáng với các 

thông số như Hệ số hoàn màu, nhiệt độ màu, công suất… 

1.5.2. Nhiệt độ màu của nguồn sáng 

Nhiệt độ màu là một khái niệm được rút ra từ định luật bức xạ của Planck. 

Một vật khi nóng, phổ phát xạ thay đổi theo nhiệt độ. Khi nghiên cứu bức xạ của 

một vật đen tuyệt đối Planck đã phát hiện ra, ở một nhiệt độ T nhất định thì vật sẽ 

phát ra một quang phổ liên tục với cường độ thay đổi theo công thức 1.5 - công thức 

Planck [70]. Tần số ánh sáng được phát xạ mạnh nhất phụ thuộc vào nhiệt độ tuyệt 

đối của vật. (ví dụ một vật nếu có nhiệt độ là 1500K (khoảng hơn 1200 oC) thì sẽ 

phát ra ánh sáng có màu cam là mạnh nhất, vật có nhiệt độ là 3000K thì phát ra ánh 

sáng vàng mạnh nhất. 

�(�, �) =
�����

��

�

����
��

��

��
���

   (1.5) 

 

trong đó: 

I: là cường độ bức xạ của vật đen tuyệt đối (công suất trên mỗi đơn vị góc 

khối theo bước sóng) 

T: là nhiệt độ của vật đen tuyệt đối 

Đầu thu 

Nguồn sáng 



18 

H: là hằng số Planck 

c: là vận tốc ánh sáng 

K: là hằng số Boltzmann 

Nhiệt độ màu của nguồn được tính theo Kelvin, diễn tả màu của nguồn sáng 

so với màu của vật đen được nung nóng từ 2000 đến 10000 K. Nói chung nhiệt độ 

màu không phải là nhiệt độ thực của nguồn sáng mà là nhiệt độ của vật đen tuyệt 

đối cho khi được đốt nóng đến nhiệt độ này thì ánh sáng do nó bức xạ có phổ hoàn 

toàn giống với phổ của nguồn sáng khảo sát. Hình 1. 9 là phổ bức xạ của vật đen 

tuyệt đối theo nhiệt độ. 

 

Hình 1. 9. Phổ bức xạ của vật đen tuyệt đối theo nhiệt độ 

Nhiệt độ màu cho ta cảm giác định tính về vùng cực đại trong phổ năng lượng 

của nguồn sáng [71]. Ta nói ánh sáng đèn sợi đốt là ánh sáng “ấm” vì có phổ năng 

lượng cực đại nằm ở vùng bức xạ màu đỏ (Hình 1. 10), còn ánh sáng đèn huỳnh quang 

là ánh sáng “lạnh” vì có phổ năng lượng cực đại giàu màu xanh da trời [3].  
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Hình 1. 10.  Nhiệt độ màu trong đơn vị Kelvin 

Người ta phân biệt ba loại nguồn sáng: 

- Ánh sáng nóng làm tăng thêm màu đỏ và cam cho đồ vật, làm sẫm đi các 

màu xanh và lam. Màu nóng cho cảm giác nặng nề về khối lượng hơn so với 

các màu khác và gây tâm lý kích thích, tạo cảm giác vui tươi, hung phấn, gây 

tăng huyết áp, tăng nhịp thở. Màu cam ảnh hưởng tốt đến hệ tiêu hóa, màu 

vàng kích thích sự làm việc trí óc. 

- Ánh sáng trung tính (trắng) gây ấn tượng lạnh lùng và trống rỗng nhưng nó 

làm tăng độ chói và sự tác động của các màu sắc đúng. Việc chiếu sáng cho 

các công trình có kiểu dáng đơn giản với yêu cầu chiếu sáng đồng đều trên 

các mặt công trình thường sử dụng nguồn sáng này. Màu trắng cho ta cảm 

giác nhẹ nhàng về khối lượng và xa xôi về khoảng cách. Màu lục, lam cho ta 

cảm giác tươi mát, làm dịu đi sự kích thích, tạo cảm giác bình yên thư giãn. 

Màu tím ngoài cho ta cảm giác lạnh, buồn chán, thụ động uể oải. 

- Ánh sáng lạnh phù hợp cho những lúc thư giãn nghỉ ngơi, thường được sử 

dụng ở những nơi công cộng có không gian rộng, khu vực có nhiều cây xanh. 
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Bảng 1. 2. Nhiệt độ màu của một số nguồn sáng. 

Nguồn sáng Nhiệt độ màu(K) 

Bầu trời xanh 100.000-30.000 

Ánh sáng trời mây 6.000-8.000 

Đèn huỳnh quang ánh sáng ban ngày 6.200 

Đèn huỳnh quang ánh sáng ấm 3.000 

Đèn Metal halide 4.100 

Đèn sợ đốt 2.500 

Ngọn nến 1.800 

 

1.5.3. Chỉ số truyền đạt màu (CRI- Colour Rendering Index) 

Chỉ số truyền đạt màu hay còn được gọi là Hệ số hoàn màu là một đặc trưng 

và cũng là chỉ tiêu rất quan trọng đối với mọi nguồn sáng, nó phản ánh chất lượng 

của nguồn sáng thông qua sự cảm nhận đúng hay không đúng màu của các đối 

tượng được chiếu sáng. Ta thấy rằng cùng với một vật nhưng khi chiếu sáng bằng 

các nguồn sáng khác nhau thì nó sẽ thể hiện màu khác nhau. Hệ số hoàn màu của 

một nguồn sáng là đại lượng đánh giá mức độ trung thực về màu sắc của vật được 

chiếu sáng bằng nguồn sáng ấy, so với trường hợp được chiếu sáng bằng ánh sáng 

ban ngày. Để đo Hệ số hoàn màu của một nguồn sáng người ta sử dụng các mẫu 

màu chuẩn để so sánh, số mẫu thường là 8 đến 15 mẫu [3, 18, 28, 36, 38, 39, 87]. 

Hệ số hoàn màu của nguồn sáng cần đo được tính tại mỗi màu làm chuẩn so sánh và 

được tính theo công thức 1.6 

Ri=100-4,6i                            (1.6) 

Trong đó i là độ chênh lệch về năng lượng của nguồn sáng với màu chuẩn. 

Hệ số hoàn màu CRI của nguồn sáng là trung bình của các Hệ số hoàn màu 

Ri tính theo công thức 1.7 
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CRI =
�

��
∑R�    (1.7) 

Người ta quy định chỉ số CRI bằng không đối với ánh sáng đơn sắc và bằng 

100 đối với ánh sáng tự nhiên ban ngày hoặc bức xạ của vật đen tuyệt đối. CRI ảnh 

hưởng nhiều đến màu của vật, cụ thể là:CRI < 50 màu bị biến đổi nhiều; 50< CRI 

<70, màu bị biến đổi ít; 70<CRI<85, màu ít bị biến đổi; CRI>85, sự thể hiện màu 

rát tốt, sử dụng trong các công trình chiếu sáng yêu cầu chất lượng màu cao. 

Tóm tắt chương 1 

 Ánh sáng và chiếu sáng là nhu cầu không thể thiếu của con người. Khoa học 

công nghệ hiện đại đang ngày càng cải thiện nguồn sáng với công suất cao, tổn hao 

năng lượng thấp và thân thiện môi trường. Đèn LED với việc phủ các lớp phát 

quang tạo ra ánh sáng trắng (WLED) và điôt phát quang  hữu cơ (OLED) cho mục 

đích chiếu sáng là mục tiêu nghiên cứu và triển khai của nhiều tập thể khoa học trên 

thế giới và ở nước ta. 

 Sử dụng vật liệu tổ hợp nano trong OLED và WLED có thể nâng cao chất 

lượng nguồn sáng thông qua việc cải thiện, điều chỉnh Hệ số hoàn màu (CRI) thích 

hợp cho các đối tượng cần chiếu sáng, trong đó có chiếu sáng dân dụng. 
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Chương 2 

PHƯƠNG PHÁP THỰC NGHIỆM, PHÂN TÍCH VÀ CHẾ TẠO MẪU 

 

2.1. Phương pháp thực nghiệm 

2.1.1. Phương pháp chế tạo tổ hợp phát quang hữu cơ sử dụng trong OLED. 

Hiệu suất của linh kiện OLED phụ thuộc vào xác suất hình thành exciton từ 

các cặp điện tử - lỗ trống được bơm vào các lớp polymer của linh kiện. Xác suất 

hình thành các exciton phụ thuộc vào nhiều yếu tố như độ dày các lớp phát quang, 

lớp truyền điện tử, lỗ trống, đặc tính tiếp xúc giữa các lớp, đặc biệt là giữa điện cực 

và các lớp polymer. Hiện nay hiệu suất quang của OLED chỉ mới đạt khoảng 16,7 

lm/W. Hiệu suất quang của OLED phụ thuộc nhiều vào xác suất hình thành các 

exciton. Xác xuất hình thành các exciton trong polymer thuần khiết chưa cao do các 

điện tích bị bắt giữ tại các bẫy (các bẫy là các sai hỏng, lỗ hổng trong màng polymer 

xuất hiện trong quá trình chế tạo, đặc biệt là trong giai đoạn quay phủ li tâm). Hơn 

nữa, mật độ trạng thái exciton singlet nhỏ hơn so với exciton triplet (tỷ lệ 1: 3) [5, 

6], vì thế hiệu suất phát quang của OLED chế tạo từ polymer thuần khiết chưa cao. 

Hiện nay đã có nhiều cải tiến để tăng xác suất hình thành các exciton như pha tạp 

các hạt nano bán dẫn, các chấm lượng tử vào trong polymer để làm tăng khả năng 

truyền dẫn của lỗ trống cũng như điện tử. Trong luận án này chúng tôi đã sử dụng 

các lớp vật liệu polymer tổ hợp nano để chế tạo OLED có thể khắc phục một phần 

các hạn chế nêu trên. Việc pha trộn các nano bán dẫn vào trong các lớp polymer sẽ 

cải thiện được hiệu suất OLED là do sự xuất hiện của các tiếp xúc dị thể của các 

polymer với các chất truyền điện tích như nano ôxit kim loại, các polymer dẫn 

điện… Các polymer thường là các chất truyền lỗ trống. Do vậy, chúng thường được 

sử dụng trong các tiếp xúc dị thể với các chất nhận điện tử khác nhau. Nhóm các 

chất nhận điện tử bao gồm: Các polymer (CN-PPV…), Các ôxit kim loại (TiO2, 

SnO2…), Các phân tử nhỏ (C60, perylene…), Các hạt nano của các bán dẫn vô cơ 

(CdSe, PbS…) … 
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Có hai phương pháp để chế tạo vật liệu polymer tổ hợp nano TiO2 và Polymer:  

+ Các hạt nano TiO2 được phân tán vào trong polymer tạo thành dung dịch 

hỗn hợp polymer và hạt nano xen kẽ đồng nhất. 

+ Lớp màng polymer và lớp màng TiO2 được trải phủ xen kẽ tạo thành lớp 

màng kép chuyển tiếp dị chất. 

Trong luận án này chúng tôi sử dụng các hạt nano ôxit kim loại TiO2 kết hợp 

với polymer MEH-PPV bằng cách thứ nhất để chế tạo OLED với các phương pháp 

sử dụng như: Phương pháp oxi hoá nhiệt, Phương pháp quay phủ ly tâm (Spin-

coating), Phương pháp bốc bay nhiệt. 

Trong dung dịch tổ hợp, các hạt nano được phân tán trong polymer bằng 

phương pháp cơ học, khi trải màng các hạt nano được polymer bao bọc xung quanh, 

tạo thành màng tổ hợp. 

Khi màng được tạo bằng phương pháp quay phủ li tâm với tốc độ quay thích 

hợp, dưới tác dụng của lực li tâm các hạt nano dễ dàng bám được vào các chuỗi 

polymer, tạo ra rất nhiều biên tiếp xúc polymer/hạt nano hoàn hảo, bền chặt. Sự 

xuất hiện của các hạt nano như TiO2 làm cho bề mặt của màng tổ hợp gồ ghề hơn 

trong giới hạn thang đo nanomét, tăng diện tích bề mặt của màng, tạo ra rất nhiều 

biên tiếp xúc polymer/hạt nano bán dẫn kích thước nanomét trong màng tổ hợp. 

2.1.2. Phương pháp chế tạo OLED 

Một linh kiện OLED bao gồm nhiều lớp vật liệu vô cơ và hữu cơ khác nhau. 

Đối với mỗi lớp ta có các phương pháp chế tạo khác nhau. Với lớp làm điện cực  

Ktốt và Anốt thường được sử dụng phương pháp bốc bay nhiệt, phương pháp phún 

xạ để chế tạo. Các màng mỏng polymer sử dụng làm lớp truyền điện tử, lớp truyền 

lỗ trống và lớp phát quang được chế tạo bằng các phương pháp sau: 

 Bốc bay trong chân không [4]: Trong buồng chân không, các chất hữu cơ 

được đặt trong chén sứ, hóa hơi bằng cách đốt thuyền điện trở (bao quanh 

chén). Hơi của chất hữu cơ sẽ ngưng tụ trên đế hình thành màng mỏng. 
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Màng mỏng hữu cơ như Alq3 hay LiF được chế tạo bằng phương pháp này. 

 Lắng đọng pha hơi hữu cơ (organic vapor phase deposition - OPVD): trong 

một buồng phản ứng áp suất thấp có tường nóng, một chất khí vận chuyển sẽ 

truyền tải các phân tử hữu cơ bốc hơi tới các tấm đế, tại đó chúng ngưng tụ 

thành các tấm phim mỏng. Trong phương pháp này thường sử dụng thêm 

chất khí vận chuyển sẽ tăng hiệu quả và giảm giá thành chế tạo các OLED. 

 In phun mực (inkject printing): Với công nghệ in phun, các polymer được 

phun rải lên các tấm đế giống như mực được phun rải lên trên giấy trong khi 

in. Công nghệ phun mực giúp giảm đáng kể giá thành sản xuất các OLED và 

cho phép các OLED được in lên trên các tấm film lớn tức là có thể tạo ra các 

màn hiển thị rất lớn như các màn hình TV 80 inch hay các bảng thông báo 

điện tử. 

 Quay phủ li tâm: Phương pháp thông dụng nhất được sử dụng để chế tạo 

màng mỏng polymer là quay phủ li tâm (spin-coating). Các polymer thường 

được hòa tan trong dung môi như xylene, cloruaform,... tạo thành dung dịch 

có độ nhớt hợp lí. Dung dịch này được nhỏ giọt lên đế, rồi thực hiện quay li 

tâm với tốc độ và thời gian tối ưu cho linh kiện cụ thể.  

2.1.2.1. Phương pháp quay phủ ly tâm (Spin-coating) 

Đây là phương pháp đơn giản và rất phù hợp khi chế tạo màng polymer dẫn 

điện. Phương pháp này có thể tạo ra màng với chiều dày đồng nhất do sự cân bằng 

giữa lực li tâm (hướng ra ngoài) và lực nhớt (hướng vào trong), không làm thay đổi 

cấu trúc, chiều dài chuỗi polymer, không đòi hỏi chân không cao như các phương 

pháp lắng đọng pha hơi vật lý. Quy trình chế tạo đơn giản là một trong những ưu 

điểm nổi trội được lựa chọn để chế tạo các linh kiện quang điện tử hữu cơ, đặc biệt 

là các OLED và pin mặt trời. Các màng polymer dẫn có thể được chế tạo bằng 

phương pháp bốc bay bằng chùm tia điện tử, song phương pháp này cho thấy có thể 

bẻ gãy các chuỗi polymer làm ảnh hưởng tới tính chất quang và điện của màng 

polymer dẫn điện. Với các ưu điểm trên cộng với điều kiện thí nghiệm cho phép, 
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chúng tôi lựa chọn phương pháp quay phủ li tâm để chế tạo màng tổ hợp cấu trúc 

nano cho OLED.  

Giản đồ cấu tạo của máy quay phủ li tâm được trình bày trên Hình 2. 1. Các 

màng mỏng của luận án được thực hiện trên máy quay phủ li tâm của khoa Vật lý 

kỹ thuật & công nghệ nano - ĐH Công nghệ - ĐH Quốc gia Hà Nội. 

Hình 2. 1. Đĩa quay phủ li tâm (a), Máy quay phủ li tâm Delta 6 RC (b) 

2.1.2.2. Phương pháp bốc bay nhiệt 

Chế tạo màng bằng phương pháp bốc bay trong chân không là một trong 

những phương pháp được sử dụng khá phổ biến khi chế tạo màng mỏng.  

Phương pháp bốc bay nhiệt được sử dụng để tạo màng điện cực Ktốt nhôm 

cho OLED. Nhôm được đặt trong thuyền điện trở làm từ dây Vonfram, uốn dạng 

giỏ, đặt trong chân không cao, cỡ khoảng 10-5 torr. Khi có dòng điện chạy qua, 

thuyền được đốt nóng lên đến nhiệt độ bằng hoặc cao hơn nhiệt độ hoá hơi của 

nhôm, nhôm sẽ hoá hơi bay lên và được lắng đọng trên đế tạo thành màng. Phương 

pháp bốc bay nhiệt cũng được sử dụng để bốc bay lớp truyền điện tử Alq3 và lớp 

màng siêu mỏng LiF để tạo tiếp xúc Alq3/LiF có hiệu suất truyền điện tử cao.  

Trong luận án, các màng mỏng trên được bốc bay bằng hệ bốc bay nhiệt 

Ulvac VPC 260 của Bộ môn Vật lý chất rắn - Đại học Khoa học tự nhiên, TP HCM 

(Hình 2. 2). 

 

(a) 

 

(b) 
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Hình 2. 2. Hệ chế tạo OLED tích hợp dựa trên Glovebox và hệ bốc bay nhiệt. 

Ưu điểm của phương pháp này là có thể chế tạo được màng mỏng với độ 

sạch cao, thiết bị kỹ thuật đơn giản, dễ chế tạo các màng từ những vật liệu có nhiệt 

độ hoá hơi thấp. Nhược điểm của phương pháp là không bốc bay được những vật 

liệu có nhiệt độ nóng chảy và hoá hơi cao, chiều dày của màng trên diện tích bốc 

bay rộng không đồng đều…. 

Đặc trưng quang điện của linh kiện được khảo sát trên hệ đo LCS-100 Khoa 

VLKT & CNNN, trường Đại học Công nghệ. 

2.1.3. Phương pháp chế tạo bột nano YAG:Ce3+ 

Trong luận án chúng tôi đã sử dụng hai loại bột phát quang phosphor 

YAG:Ce3+. Một loại thương mại và một loại tự tổng hợp. Có nhiều phương pháp 

chế tạo bột YAG:Ce3+ như phương pháp đồng kết tủa [52, 79, 83, 86, 92], phương 

pháp mạng polymer, hay phương pháp sol-gel [11, 12, 58, 59, 90, 94]. Trong luận 

án này chúng tôi đã sử dụng phương pháp sol-gel ở nhiệt độ thấp để chế tạo bột 

nano YAG:Ce3+.  

Phương pháp sol-gel là phương pháp dễ thực hiện với dụng cụ thí nghiệm đơn 

giản, dễ dàng tạo hình dạng cho vật liệu khối, có nhiệt độ tổng hợp thấp, vật liệu có độ 
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đồng đều cao, có thể pha tạp với nồng độ cao, ít xẩy ra hiện tượng kết đám… 

Chúng ta đã biết rằng sol là một dạng huyền phù chứa các tiểu phân có 

đường kính khoảng 1÷100 nm phân tán trong chất lỏng, còn gel là một dạng chất 

rắn - nửa rắn (solid-semi rigide) trong đó vẫn còn giữ dung môi trong hệ chất rắn 

dưới dạng chất keo hoặc polyme. Để tổng hợp gốm theo phương pháp này, trước 

hết cần chế tạo sol trong một chất lỏng thích hợp bằng một trong hai cách sau: 

• Phân tán chất rắn không tan từ cấp hạt lớn chuyển sang cấp hạt của sol 

trong các máy xay keo. 

• Dùng dung môi để thuỷ phân một tiền chất (precusor) cho tạo thành dung 

dịch keo. Ví dụ dùng nước để thuỷ phân alcoxyt kim loại để tạo thành hệ keo 

oxit của kim loại đó. 

Từ sol được xử lý hoặc để lâu dần cho già hoá thành gel. Đun nóng gel cho 

tạo thành sản phẩm. Có thể tóm tắt phương pháp sol-gel theo sơ đồ sau: 

 

Quy trình tổng hợp vật liệu bằng phương pháp Sol-Gel được mô tả trong Hình 2. 3. 

Gốm 
Thiêu kết, 

nung 
Gel 

Làm nóng 
hoặc già hóa 

Sol 
Phân tán hoặc 

thủy phân 
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Hình 2. 3. Quy trình tổng hợp vật liệu bằng phương pháp sol-gel. 

2.1.4. Phương pháp chế tạo tổ hợp phát quang hữu cơ - vô cơ sử dụng cho 

WLED. 

Tổ hợp phát quang hữu cơ + vô cơ dùng để chế tạo WLED được chế tạo theo 

phương pháp giống như phương pháp hòa trộn hai loại vật liệu với nhau như 

phương pháp chế tạo tổ hợp polymer và TiO2. Tuy nhiên trong tổ hợp này bột vô cơ 

có kích thước khá lớn hơn so với polymer, nên hai thành phần vô cơ và hữu cơ được 

hòa tan, phân tán trong một dung dịch thứ 3 như Toluen và keo PMMA, sau đó tổ 

hợp được khuấy cơ học, khuấy từ và rung siêu âm trong thời gian nhất định tạo 

thành một dạng dung dịch đồng nhất. 

Quy trình chế tạo được thực hiện theo 3 bước sau: 

Bước 1:   

 Khuấy cơ học hỗn hợp YAG:Ce + PMMA. 

 Khuấy từ hỗn hợp MEH-PPV + Toluene 

Bước 2: Khuấy cơ học 3 hỗn hợp thu được của bước 1. 

Sol 
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Bước 3: Chế tạo mẫu: Quay phủ li tâm trên đế thủy tinh và phủ trên chíp LED 

xanh dương. 

2.1.5. Phương pháp chế tạo WLED 

Như được trình bày trong chương 1, có 3 phương pháp chính để chế tạo WLED. 

Trong luận án này chúng tôi đã sử dụng phương pháp thứ 3 để chế tạo LED ánh sáng 

trắng. Quy trình chế tạo một WLED được thực hiện theo 3 bước chính sau: 

 Bước 1. Lắp ghép LED xanh dương: 

LED xanh dương được chế tạo bằng cách lắp ghép các linh kiện đơn lẻ như 

chíp LED InGaN, đế tản nhiệt, dây vàng, thấu kính. 

 Bước 2. Chế tạo tổ hợp phát quang: 

Tổ hợp phát quang được chế tạo từ nhiều thành phần phát quang khác nhau 

như YAG:Ce, MEH-PPV, QDs CdSe/ZnS. 

 Bước 3. Chế tạo WLED: 

Tổ hợp phát quang được phủ trên chíp LED xanh dương với thể tích khác nhau.  

Bước 1 được thực hiện trên máy hàn MECH –EL Serial: 5662, Model: 709, 

Volts: 115 (Hình 2. 4 a và máy hàn dây vàng Ball bonding procedure Model 4524 

Semiautomatic Mode và HYBOND Model 626 (Hình 2. 46 b).  

  
(a) 

 
(b) 

Hình 2. 4. (a): Máy hàn MECH –EL Serial: 5662, Model: 709, Volts: 115 (Thiết bị 
tại phòng thí nghiệm của GS. TS Từ Trung Chấn, TP HCM),  

 (b): Máy hàn dây vàng HYBOND Model 626 Multipurpose Digital 
Thermosonic Wire Bonder 
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Trong bước 3, việc chế tạo WLED có thể thực hiện theo 2 phương pháp: Tổ 

hợp phát quang được phủ trực tiếp lên chíp LED và lên lớp vỏ LED (Hình 2. 5). 

 

(a) 

 

(b) 

Hình 2. 5. Phương pháp chế tạo WLED bằng việc phủ tổ hợp phát quang lên LED 

xanh dương: (a) phủ trực tiếp lên chíp LED,  

(b) phủ trực tiếp lên mặt trong của vỏ của LED. 

Phương pháp phủ trực tiếp lên chíp LED xanh dương là phương pháp 

truyền thống. Phương pháp này có ưu điểm là dễ thực hiện. Tuy nhiên lại tốn 

nguyên vật liệu, có ảnh hưởng đến độ ổn định của chíp LED do hiện tượng nhiệt 

và cho phân bố cường độ theo góc không đồng đều. Phương pháp phủ gián tiếp 

lên chíp LED là phương pháp hiện nay được sử dụng chủ yếu. Phương pháp này 

chỉ có yếu điểm là khó thực hiện đối với LED nhỏ. Tuy nhiên trên diện rộng thì 

phương pháp này lại rất thuận tiện và đặc biệt phù hợp với các hệ đèn LED phẳng 

lớn như Panel LED. Phương pháp này còn có nhiều ưu điểm nữa như tốn ít vật 

liệu, LED có sự phân bố cường độ đồng đều và không gây ra hiệu ứng nhiệt ảnh 

hưởng đến độ ổn định của chíp. Trong luận án chúng tôi đã sử dụng phương pháp 

phủ trực tiếp để chế tạo WLED. 

2.2. Các phương pháp phân tích và đặc trưng tính chất 

2.2.1. Phương pháp khảo sát tính chất quang và phát quang của vật liệu 

2.2.1.1. Phép đo phổ hấp thụ 

Phương pháp quang phổ hấp thụ là phương pháp dựa trên khả năng hấp thụ 

chọn lọc các bức xạ rọi vào dung dịch chất nghiên cứu, độ hấp thụ này phụ thuộc 

vào nồng độ chất phân tán trong dung dịch. Đo phổ hấp thụ là một phương pháp 

định lượng xác định nồng độ của các chất thông qua độ hấp thụ của dung dịch. Từ 
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kết quả phổ hấp thụ của vật liệu ta có thể chọn được dải phổ kích thích phù hợp nhất 

cho vật liệu đó. Sử dụng phương pháp Tauc Plot có thể tính được độ rộng vùng cấm 

của vật liệu từ kết quả đo phổ hấp thụ. 

Để đo phổ hấp thụ của vật liệu, chúng ta sử dụng máy quang phổ hấp thụ. Máy 

quang phổ hấp thụ có hai loại chính: Máy quang phổ hấp thụ một chùm tia và Máy 

quang phổ hấp thụ hai chùm tia. Cả hai loại đều hoạt động theo định luật Lambert 

Beer. Cho chùm ánh sáng có độ dài sóng xác định có thể thấy được (VIS) hay 

không thấy được (UV - NIR) đi qua vật thể hấp thụ (thường ở dạng dung dịch) 

(Hình 2. 6).  Dựa vào lượng ánh sáng đã bị hấp thụ bởi dung dịch mà suy ra nồng 

độ (hàm lượng) của dung dịch đó. 

 

 

 

 

Hình 2. 6. Sơ đồ đo độ hấp thụ 

Ta có:        I0 = IA + IR + I         (2.1) 

Trong đó: 

I0: Cường độ ban đầu của nguồn sáng. 

I: Cường độ ánh sáng sau khi đi qua dung dịch. 

IA: Cường độ ánh sáng bị hấp thụ bởi dung dịch. 

IR: Cường độ ánh sáng phản xạ bởi thành cuvet và dung dịch, giá trị 

này được loại bỏ bằng cách lặp lại 2 lần đo. 

Người ta thường dùng các phản ứng hóa học để chuyển các hợp chất cần xác 

định không có màu sang các hợp chất có màu mà mắt người có thể quan sát được.  

Bằng cách đo độ hấp thu hoặc so sánh cường độ màu của dung dịch cần nghiên cứu 

với cường độ màu của dung dịch đã biết trước nồng độ (dung dịch chuẩn), ta có thể 

I0 I 

C 

l 
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suy ra nồng độ của chất cần xác định.  Mối liên hệ phụ thuộc giữa cường độ màu và 

hàm lượng được thể hiện qua định luật Lambert - Beer. 

lC
I

I
A 

0

log
    (2.2)

 

trong đó: 

A: Độ hấp thu. 

C: Nồng độ (mol L-1). 

L: Chiều dày lớp dung dịch (cm) 

 : Hệ số hấp thụ phân tử hoặc hệ số dập tắt (L mol-1 cm-1) 

Thông thường có hai loại máy quang phổ hấp thụ: loại một chùm tia (Hình 2. 

7) và loại hai chùm tia (Hình 2. 8)  

 

Hình 2. 7. Máy quang phổ hấp thụ một chùm tia 

 

Hình 2. 8. Máy quang phổ hấp thụ hai chùm tia 
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Trong máy quang phổ một chùm tia phải đo hai lần: một lần với cuvet chỉ 

chứa dung môi, một lần với cuvet chứa dung dịch cần phân tích. Trong cả hai lần đo 

phải giữ cường độ chùm sáng tới không đổi. Điều này là khó đảm bảo và dẫn tới kết 

quả không chính xác. Để loại trừ nhược điểm này người ta dùng máy quang phổ hai 

chùm tia. Chùm sáng tới được tách làm 2, một chùm đi qua cuvet đựng dung môi 

chuẩn, một chùm đi qua cuvet đựng dung dịch cần đo. Sau đó hai chùm tia được bố 

trí cùng đi vào máy thu tín hiệu để xác định tỷ số biên độ và quy ra độ hấp thụ A 

của mẫu đo. 

Phép đo độ hấp thụ có thể tiến hành với một vài bước sóng đơn sắc xác định, 

đặc trưng, khi đó có thể chỉ cần một đèn đơn sắc kết hợp với kính lọc hoặc dùng 

một tia laser cho bước sóng thích hợp. 

Thông thường phép đo phổ hấp thụ được tiến hành với một vùng phổ rộng với 

bước sóng có thể thay đổi liên tục. Các nguồn sáng hay dùng trong đo phổ hấp thụ là 

đèn Wolfram - Halogen cho phổ liên tục trong miền khả kiến và hồng ngoại gần, đèn 

D2, H2, cho phổ liên tục trong miền tử ngoại…Tốt hơn cả là dùng một laser màu có thể 

thay đổi liên tục được bước sóng trong vùng phổ hấp thụ cần nghiên cứu. 

Phổ hấp thụ biểu thị mối quan hệ giữa cường độ hay hệ số hấp thụ ánh sáng 

của vật liệu với bước sóng ánh sáng chiếu vào vật liệu. Phép đo phổ hấp thụ quang 

học cho ta rất nhiều thông tin về vật liệu như: độ rộng vùng cấm quang, dự đoán 

bước sóng huỳnh quang của vật liệu nếu vật liệu phát quang, hiệu ứng kích thước 

lượng tử, ước tính kích thước của các chấm lượng tử, và các dịch chuyển quang 

học, ước tính độ dày lớp vật liệu...  

Trong luận án, phép đo phổ hấp thụ được lựa chọn để xác định vùng phổ kích 

thích phát quang phù hợp và bên cạnh đó còn sử dụng để tính toán độ rộng vùng 

cấm của màng polymer thuần nhất, màng polymer tổ hợp cấu trúc nano. Để tính độ 

rộng vùng cấm của dung dịch, ta sử dụng phương pháp Tauc Plot. 

Tauc Plot là một phương pháp dùng để xác định độ rộng vùng cấm của chất 

bán dẫn [81]. Theo hàm Kubelka-Munk, F(R), cho độ hấp thụ của mẫu được tính từ 
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độ phản xạ của nó theo công thức 2.3: 

F(R) = (1-R)2/ 2R    (2.3) 

Với các chất bán dẫn, phương pháp Tauc Plot chính là vẽ đồ thị của căn bậc hai 

của độ hấp thụ và năng lượng photon ((F(R)E)1/2) theo năng lượng của photon. Trên 

đường cong sẽ có một phần là tuyến tính- đường thẳng. Nếu kéo dài đường thẳng cắt 

trục hoành ở đâu sẽ cho ta giá trị của vùng cấm của chất bán dẫn (Hình 2. 9). 

 

Hình 2. 9. Phương pháp Tauc Plot xác định độ rộng vùng cấm chất bán dẫn. 

Trong luận án này chúng tôi đã sử dụng hệ đo phổ hấp thụ UV/VIS-NIR 

Jasco V570 của trường Đại học Công nghệ - Đại học Quốc gia Hà Nội (Hình 2. 10)  

 

Hình 2. 10. Hệ đo phổ hấp thụ  UV/VIS-NIR Jasco V570 

2.2.1.2. Phép đo phổ quang huỳnh quang 

Phổ huỳnh quang biểu diễn mối quan hệ giữa cường độ huỳnh quang và 
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bước sóng phát quang khi vật liệu nhận ánh sáng kích thích nào đó. Phổ huỳnh 

quang cho biết bước sóng đỉnh phát quang, các dịch chuyển quang học của điện tử 

của các tâm phát quang, các quá trình truyền năng lượng giữa các tâm phát quang… 

Với mục đích nghiên cứu của đề tài, chúng tôi sử dụng phổ huỳnh quang để 

nghiên cứu đặc tính quang phát quang của vật liệu phát quang vô cơ, hữu cơ và của 

tổ hợp phát quang kết hợp giữa vô cơ và hữu cơ.  Kết quả đo phổ huỳnh quang được 

kết hợp với kết quả đo phổ hấp thụ để đưa ra kết luận chính xác hơn về khả năng sử 

dụng nguồn sáng xanh dương để kích thích tổ hợp phát quang vô cơ và hữu cơ phát 

ra ánh sáng thứ cấp để tạo thành ánh sáng trắng. 

Phổ huỳnh quang của các chất phát quang và tổ hợp của chúng được khảo sát 

bằng hệ Quang phổ phân giải cao (high resolution spectrometer Model Microspec-

235b) tại Phòng thí nghiệm Vật lý Cooperman, Viện Khoa học Vật liệu (Hình 2. 

11). Độ phân giải khoảng 0,02 nm nhờ máy  đơn sắc IHR550 với cách tử 1800 

GR/mm, đầu thu CCD Synnapse làm lạnh đến –70oC, và độ lặp lại 0,075 nm. 

 

Hình 2. 11. Hệ đo huỳnh quang phân giải cao 

Phương pháp đo quang huỳnh quang cho phép nghiên cứu các chuyển dời  

điện tử xảy ra trong bán dẫn và các tâm phát quang. Các phổ tương ứng ghi nhận 

được phân giải càng cao càng giúp xác định chính xác các quá trình vật lý liên quan 

tới hệ hạt tải. Để đạt được mục đích trên, một số kỹ thuật ghi phổ khác nhau đã 

được xây dựng như: huỳnh quang dừng phân giải phổ cao, huỳnh quang kích thích 

xung/phân giải thời gian, huỳnh quang phụ thuộc nhiệt độ và mật độ kích thích… 
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Hình 2. 12 dưới đây trình bày sơ đồ khối một hệ đo huỳnh quang sử dụng để 

đo huỳnh quang của mẫu chế tạo. Tín hiệu kích thích từ nguồn sáng được chiếu trực 

tiếp lên mẫu để kích thích các điện tử từ trạng thái năng lượng thấp lên trạng thái bị 

kích thích, tín hiệu huỳnh quang phát ra do quá trình hồi phục của điện tử được 

phân tích qua máy đơn sắc và thu nhận qua đầu thu (thường là CCD hoặc ống nhân 

quang điện) để biến đổi thành tín hiệu điện đưa vào máy tính. Ở đây ta sử dụng 

laser He- Cd kích thích ở hai bước sóng 442 nm và 325  nm. Laser được đi qua kính 

suy hao 1 để giảm bớt cường độ. Kính lọc 1 có tác dụng cho cả hai bước sóng 325 

và 442 nm. Sau khi qua kính lọc laser được phản xạ qua các gương 2. Nhờ thấu 

kính hội tụ 3, laser được hội tụ trên bề mặt của mẫu cần đo (4). Mẫu cần đo được 

gắn trên một bộ giá mẫu được thiết kế riêng, có thể dịch chuyển 2 chiều. Toàn bộ 

tín hiệu huỳnh quang phát ra từ mẫu được thấu kính hội tụ 7, hội tụ lên đầu bó sợi 

quang 9 để đưa vào phổ kế. Tín hiệu từ phổ kế được đưa ra máy tính và được xử lý 

bằng phần mềm chuyên dụng. Để loại bỏ tín hiệu laser phản xạ từ bề mặt của mẫu, 

hệ có sử dụng kính lọc 5. Trong trường hợp cường độ huỳnh quang lớn, chúng ta sử 

dụng các kính suy hao 6 để giảm bớt cường độ huỳnh quang. 

 

Hình 2. 12. Sơ đồ khối hệ đo huỳnh quang 

Sau khi nhận được năng lượng kích thích, vật liệu phát quang, phổ phát quang 

được phân tích qua máy đơn sắc. Yêu cầu phân giải của máy đơn sắc dựa trên thực 
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tế đối tượng phát huỳnh quang dải rộng hay hẹp. Tín hiệu quang sau đó được biến 

đổi thành tín hiệu điện nhờ vào đầu thu và được xử lý điện tử, tính toán theo những 

phương pháp vật lý khác nhau. Có thể đo huỳnh quang dừng hay xung bằng việc sử 

dụng nguồn kích thích là dừng hay xung, phần xử lý tín hiệu điện tất nhiên cũng 

phải phù hợp để đạt hiệu quả đáp ứng yêu cầu nghiên cứu vật lý. Khi đo dừng, kỹ 

thuật tách sóng đồng bộ được áp dụng để loại bỏ nhiễu. Phổ được ghi trong quá 

trình này là tích phân các quá trình dừng. Kết quả đầu tiên có thể nhận được từ 

huỳnh quang là cường độ (tỷ lệ với mật độ tâm phát quang và xác suất chuyển dời) 

của các chuyển dời điện tử tương ứng với các mức khác nhau. Các mức năng lượng 

này có thể thuộc về một số loại tâm phát quang riêng. Trong vật liệu thực bao giờ 

cũng xảy ra quá trình phát quang sau khi kích thích, các quá trình này có thể phân 

biệt với nhau theo phổ riêng phần nằm ở các mức năng lượng tương ứng khác nhau. 

Tuy nhiên, nếu các phổ này nằm chồng chập với nhau thì cần đo phổ phân giải thời 

gian để nghiên cứu riêng từng thành phần phổ, tương ứng từng loại tâm phát quang.  

2.2.2. Phương pháp khảo sát kích thước bột YAG:Ce3+ 

Bột phát quang YAG:Ce được khảo sát kích thước hạt bằng kính hiển vi điện 

tử quét (SEM) S-4800 và S-3400N (Hình 2. 13 a, Hình 2. 13 b), hệ phân tích kích 

thước hạt dựa trên hiện tượng tán xạ ánh sáng, LB-550 (dynamic light scattering 

particle size analyzer) (Hình 2. 14) [14, 42, 43, 44]. Với các mẫu YAG:Ce thương 

mại có kích thước lớn, việc sử dụng SEM có thể cho kết quả khá chính xác. Với các 

mẫu YAG:Ce tự tổng hợp, có kích thước cỡ nano nên ngoài việc khảo sát kích 

thước hạt bằng FE-SEM chúng tôi còn xây dựng hệ phân tách mẫu dưới dạng hơi 

nano có tên gọi là “Nano Steam Technique”- NST hay “Bụi nano” (BNN) để khảo 

sát kích thước hạt bằng hệ LB-550. Việc sử dụng hệ tạo hơi nano cho kết quả khá 

chính xác và thuận tiện. 



38 

  

Hình 2. 13. (a): Kính hiển vi điện tử quét S-4800 Hitachi, (b): Kính hiển vi điện tử 

quét S-3400N Hitachi. 

 

Hình 2. 14. Hệ đo kích thước hạt LB-550. 

Phương pháp tán xạ ánh sáng động học (Dynamic light scattering technique -

DLS) thường được sử dụng để đo kích thước của hạt trong dải nano mét. DLS dựa 

vào sự chuyển động ngẫu nhiên Brown của các hạt và hiệu ứng Doppler. DLS đo sự 

ảnh hưởng tán xạ do sự chuyển động Brown của hạt trong thể huyền phù. LB-550 

sử dụng dạng Fourier biến đổi nhanh hoặc hàm tương quan để tạo ra phổ công suất 

từ dao động của ánh sáng tán xạ. Từ phổ công suất ta thu được sự phân bố kích 

thước hạt (Hình 2. 15) [14, 37, 43, 62]. Phương pháp này có thể xác định được kích 

thước hạt trong dải từ 1 nm đến 6000 nm.  
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Hình 2. 15. Sơ đồ, nguyên lý hệ đo kích thước hạt LB-550 

Với phương pháp DLS, mẫu cần được phân tán vào trong dung dịch như nước 

hoặc dung dịch hoạt động bề mặt. Khi mẫu bột được phân tán trong dung dịch, hiệu 

ứng kết đám là khó tránh khỏi. Đặc biệt là với các mẫu có kích thước nhỏ cỡ nano 

mét, chúng sẽ kết đám với nhau do hiệu ứng tương tác của các hạt nano. Sự kết đám 

của các hạt nano dẫn đến thế năng của các hạt sẽ thay đổi và giảm (Hình 2. 16) [72]. 

 

Hình 2. 16. Sự tương tác của các hạt nano và trọng lực như là hai nhân tố chính 

ảnh hưởng đến sự ổn định của các hạt nano. 
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Như vậy việc phân tán mẫu cần đo vào trong dung dịch thường cho kết quả 

kích thước hạt lớn hơn kích thước thực của mẫu. Chính vì vậy, luận án đã xây dựng 

hệ tạo bụi nano- BNN để chuẩn bị mẫu trước khi tiến hành đo kích thước hạt bằng 

LB-550. 

Chúng ta biết rằng khi các hạt có kích thước nhỏ trong dung dịch hay trong 

không khí do tác dụng của trọng lực, chúng sẽ di chuyển xuống dưới với một vận 

tốc � = ���, trong đó m là khối lượng của hạt, g là gia tốc trọng trường và � là độ 

linh động của hạt trong môi trường đó (phụ thuộc vào độ nhớt của môi trường). 

George Stokes đã chỉ ra rằng độ linh động của hạt hình cầu hoặc gần cầu với bán 

kính r là  � = 1
(6���)�  trong đó � là độ nhớt động học của môi trường. Trong 

trạng thái cân bằng động học, các hạt được phân bố theo sự phân bố cột (Hình 2. 

17), tuân theo phương trình 2.4: 

� = ���
����/���    (2.4) 

Ở đây � − �� là sự chênh lệch mật độ của các hạt được phân tách bởi sự 

chênh lệch chiều cao ,  là hằng số Boltzmann và  là nhiệt độ tuyệt đối [55]. 

 

Hình 2. 17. Sự phân bố theo cột của các hạt kích thước nhỏ 

trong trạng thái cân bằng. 
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Hình 2. 18. Hệ bụi nano sử dụng để tách hạt nano của mẫu trước khi sử dụng hệ 

LB-550 đo kích thước hạt. 

Hình 2. 18 là hệ tạo bụi nano để phân tách hạt nano, sử dụng để chuẩn bị 

mẫu trước khi sử dụng hệ LB-550 đo kích thước hạt. Mẫu dạng bột được cho vào 

trong bình thủy tinh (1), nhờ luồng không khí sạch (trong luận án sử dụng khí ni tơ) 

được thổi vào trong đám mẫu. Dưới tác dụng của luồng khí, mẫu sẽ phân tán vào 

trong không gian của bình thủy tinh (1). Các hạt có kích thước lớn sẽ dần chuyển 

động xuống đáy bình, các hạt có kích thước nhỏ sẽ lơ lửng trong không gian của 

bình và chuyển động theo dạng chuyển động Brown. Ở trạng thái cân bằng các 

thành phần bột có kích thước nano mét được hút và chuyển tới bình (3) nhờ bơm 

hút (4). Bình (3) đựng dung dịch, các hạt nano sẽ phân tán vào trong dung dịch bình 

(3). Với nồng độ thấp, các hạt nano sẽ lơ lửng trong dung dịch bình (3) và tham gia 

vào chuyển động Brown. Dung dịch bình (3) sẽ được chuyển tới hệ do LB-550 để 

khảo sát kích thước hạt. Vai trò chính của hệ BNN là việc tách các thành phần hạt 

có kích thước nhỏ ra khỏi đám bột và hạn chế khả năng co cụm của các hạt nhỏ tạo 

ra các hạt lớn hơn. Hơn nữa, phương pháp BNN có thể được ứng dụng để làm giàu 

hạt nano hay cũng có thể làm phân đoạn, hay lọc các hạt nano với sự phân bố kích 

thước khác nhau. 
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2.2.3. Phương pháp khảo sát cấu trúc, độ đồng nhất của tổ hợp phát quang 

2.2.3.1. Phương pháp hiển vi quang học 

Ánh sáng trắng tạo ra bởi WLED là sự tổng hợp của thành phần phát quang 

thứ cấp là ánh sáng xanh dương phát ra từ chíp LED xanh dương InGAN và thành 

phần phát quang thứ cấp, ánh sáng vùng xanh lá cây và đỏ của tổ hợp phát quang. 

Để ánh sáng trắng có được độ đồng đều cao thì tổ hợp phát quang phải đồng nhất. 

Việc chụp ảnh bằng kính hiển vi điện tử (SEM) hoặc bằng kính hiển vi quang học 

có thể đánh giá được độ đồng nhất trên bề mặt mẫu tổ hợp, nhưng khó đánh giá 

được độ đồng nhất bên trong. Chính vì vậy, việc khảo sát độ đồng nhất của lớp phủ 

tổ hợp được đánh giá bằng phép đo sự phân bố cường độ của WLED theo góc. 

Chiều dày của lớp phát quang thứ cấp cỡ milimet. Trong luận án chúng tôi sử dụng 

kính hiển vi quang học để khảo sát chiều dày của lớp màng tổ hợp phủ lên chíp 

LED xanh dương. Độ dày của lớp phát quang thứ cấp có ảnh hưởng lớn đến các 

thông số của WLED như Hệ số hoàn màu, nhiệt độ màu, tọa độ màu... Sử dụng kính 

hiển vi quang học với độ phóng đại từ 200 đến 1000 lần để khảo sát độ dày lớp phát 

quang thứ cấp. Kính hiển vi quang học được sử dụng trong luận án là loại kính hiển 

vi phản xạ AX10 (Hình 2. 19) tại Phòng thí nghiệm Micro và Nano, trường Đại học 

Công nghệ, có gắn camera chụp ảnh bề mặt mẫu. 

 

Hình 2. 19. Kính hiển vi quang học AX10 với độ phóng đại 1000 lần 
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2.2.3.2. Phương pháp hiển vi điện tử quét phân giải caoFE-SEM 

Kính hiển vi điện tử quét (SEM) xuất hiện đầu tiên vào năm 1964, đã nhanh 

chóng trở thành công cụ mạnh để khảo sát vi cấu trúc của các cấu kiện cực nhỏ, đặc 

biệt trong công nghệ nano. Kính hiển vi điện tử quét gồm một nguồn phát (súng) tia 

điện tử được gia tốc với điện thế lớn cỡ vài chục đến 100 kV và được hội tụ bởi một 

hệ thấu kính để thu được một chùm tia điện tử hẹp. Chùm điện tử này được điều 

khiển để quét trên bề mặt mẫu. Từ các tín hiệu thu được do tương tác của chùm tia 

điện tử với bề mặt mẫu có thể thu được một bức ảnh về hình thái bề mặt của mẫu 

cần phân tích. Hitichi - S4800 là kính hiển vi điện tử quét sử dụng súng điện tử kiểu 

phát xạ Ktốt trường lạnh FE-SEM, có hệ thấu kính điện từ hiện đại có độ phân giải 

cao, rất hiệu quả khi đo các đặc trưng của các vật liệu cấu trúc nano.  

Với mục đích nghiên cứu của luận án, chúng tôi dùng phương pháp chụp ảnh 

FE-SEM để nghiên cứu hình dạng, kích thước, sự phân bố của bột phát quang 

YAG:Ce. 

2.2.3.3. Phương pháp nhiễu xạ tia X 

Nhiễu xạ tia X là phép đo rất hữu ích dùng để xác định thành phần cũng như 

cấu trúc pha của mẫu tinh thể, ước lượng kích thước của hạt nano tinh thể.  

Trong luận án, chúng tôi sử dụng phép đo nhiễu xạ tia X để xác định cấu trúc 

pha tinh thể của bột phát quang YAG:Ce. Phép đo được thực hiện trên hệ đo D8 

Advance –Bruker trường ĐHCN, khoa Hoá, trường ĐH KHTN - ĐHQG Hà Nội và 

hệ X D5000 do hãng SIEMENS, CHLB, viện Khoa học Vật liệu, Viện Khoa học và 

Công nghệ Việt Nam.  

2.2.4. Phương pháp khảo sát độ đồng nhất lớp phủ bằng phép đo phân bố góc 

theo cường độ của WLED. 

 Đánh giá độ đồng nhất của tổ hợp phát quang được dựa trên phép đo phân bố 

cường độ của WLED. Để xác định biểu đồ phân bố cường độ sáng của nguồn sáng 

người ta sử dụng góc kế quang (goniophotometer) [3]. Nhờ hệ thống quang học và 
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cơ học của máy, xác định được cường độ sáng của tất cả các điểm trong không gian 

do đèn tạo ra, trên cơ sở đó vẽ được các biểu đồ cường độ sáng của nguồn sáng 

(Hình 2. 20). 

 

 

Hình 2. 20. Một số hệ góc kế quang. 

Các góc kế quang được chia làm 3 loại chính: 

 Góc kế có nguồn sáng cố định, tế bào quang điện quay trong không gian. 

Loại góc kế này có nhược điểm là cơ cấu quay rất cồng kềnh, do đó cần một 

không gian rất rộng, vì vậy hiện nay ít được sử dụng. 

 Góc kế có tế bào quang điện cố định, nguồn sáng quay xung quanh hai trục 

trực giao. Loại góc kế này có cấu trúc gọn nhẹ nhưng chỉ thích hợp với 

những nguồn sáng nhỏ. 

 Góc kế gương quay: tế bào quang điện và nguồn sáng được đặt cố định, 

gương quay xung quanh nguồn sáng. Đây là phương án hiện đại thích hợp 

với mọi loại nguồn sáng nên được sử dụng rộng rãi, tuy nhiên loại góc kế này 

có giá thành cao. 
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 Trong luận án, chúng tôi sử dụng hệ LCS-g-100 để khảo sát sự phân bố 

cường độ theo góc của WLED (Hình 2. 21).  

 

Hình 2. 21. Góc kế có nguồn sáng cố định, đầu thu quay- LCS-g-100: (a) hình ảnh 

thiết bị, (b) Cấu trúc bên trong thiết bị. 

2.2.5. Phương pháp khảo sát các thông số nguồn sáng: Đặc trưng I-V, phân bố 

phổ điện quang, quang thông, hiệu suất, hệ số hoàn màu CRI, Nhiệt độ màu 

CTH, Phân bố cường độ theo góc của nguồn sáng, … 

Theo phương pháp này, điện thế được biến thiên tuyến tính theo thời gian, 

điện thế được đặt vào hai đầu điện cực (Ktốt và Anốt) của linh kiện và được quét đi 

quét lại trong phạm vi 0 ÷ 3,5V với tốc độ quét không đổi. Khi đó dòng qua điện 

cực tương ứng được xác định. Các phép đo được tiến hành trên hệ LCS - 100 của 

khoa Vật lý kỹ thuật & công nghệ nano - trường ĐH Công nghệ - ĐH Quốc gia Hà 

Nội (Hình 2. 22).  

 

Hình 2. 22. Hệ LCS-100 đo đặc trưng linh kiện OLED, LED: Quả cầu tích phân 6 

inch (1), CCD Array Spectrometer (2), Góc kế (3), Nguồn dòng và thế (4). 
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Trong luận án này, OLED và LED được khảo sát trên hai hệ đo: Hệ đo các 

thông số quang điện của nguồn sáng Everfine YT1000 với quả cầu tích phân đường 

kính 2m, phổ kế PMS50, dải đo 380 nm đến 800 nm, phân giải 1nm, độ chính xác 

±0,5 nm, độ lặp lại ±0,2 nm và hệ LCS-100với quả cầu tích phân 6 inch, phổ kế 

CCD Array Spectrometer phân giải 0,5nm.  

Trong các hệ đo Everfine YT1000 và LCS-100, thành phần quan trọng nhất là 

quả cầu tích phân (1). Quả cẩu tích phân là một quả cầu có bán kính R, mặt trong 

được phủ một lớp phản xạ khuếch tán với độ phản xạ cao không chọn lọc trong 

vùng ánh sáng nhìn thấy. Lớp phản xạ của quả cầu thường được phủ bằng Bari 

Sunfat (BaSO4), PTFE (polytetrafluoroethylen), vàng…. Bất kỳ nguồn sáng sau khi 

phản xạ một số lần trên lớp phủ khuếch tán đều trở về detector quang điện. Năng 

lượng sáng được detector biến đổi thành dòng điện, dòng điện này tỷ lệ với quang 

thông do nguồn sáng phát ra. Tùy theo các hệ khác nhau, kết quả được tính toán 

bằng phần mềm chuyên dụng cho ra các thông số của nguồn sáng như quang thông, 

Hệ số hoàn màu, nhiệt độ màu… 

 

Hình 2. 23. Nguyên lý hoạt động của quả cầu tích phân. 

OLED, LED được đưa vào trong quả cầu tích phân (1) (Hình 2. 23). OLED, 

LED được cấp điện áp nhờ hệ nguồn (4). Tín hiệu quang được gom bằng quả cầu 

tích phân và được đưa đến máy đo màu phổ quang CCD Array Spectrometer. Tín 

hiệu màu phổ quang được đưa ra máy tính và xử lý bằng phần mềm chuyên dụng.  

Kết quả cho ta biết các thông số cơ bản của nguồn sáng như: Phân bố phổ công suất 
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của nguồn sáng, công suất sáng, Hệ số hoàn màu (CRI), nhiệt độ màu (correlated 

color temperature (CCT)... Everfine YT1000 là hệ đo với quả cầu tích phân lớn 

thường sử dụng để đo đặc trưng của các nguồn sáng với công suất lớn. Trong luận 

án chúng tôi đã sử dụng hệ Everfine YT1000 để khảo sát các đặc trưng của LED 

công suất 1 W. Về cơ bản hệ PMS50 cho các thông số giống như hệ LCS-100. 

 

Hình 2. 24. Hệ thiết bị đo phổ kế đo màu quang  

(Spectrophotocolorimeter - PMS50 System). 

2.2.6. Phương pháp khảo sát độ ổn định của LED 

2.2.6.1. Khảo sát độ ổn định bằng hệ quả cầu tích phân và LUXmetter  

WLED chế tạo bằng việc phủ tổ hợp vô cơ lai hữu cơ với ưu điểm là có thể 

tạo ra dải phổ rộng liên tục bao gồm các màu từ xanh dương đến đỏ. Nguồn sáng 

như vậy có thể cho Hệ số hoàn màu cao. Tuy nhiên nhược điểm là thành phần hữu 

cơ có thể bị phá hủy dưới tác dụng của bức xạ xanh dương dẫn đến các thông số của 

WLED suy giảm nhanh. Vậy việc khảo sát độ ổn định của WLED bằng hệ quả cầu 

tích phân là rất cần thiết và phù hợp. Khi thành phần hữu cơ bị phá hủy, dẫn đến 

bức xạ huỳnh quang của hữu cơ suy giảm, điều đó sẽ ảnh hưởng đến tổng công suất 

hay tổng quang thông đo được. 

Sử dụng quả cầu tích phân và máy đo độ rọi có thể đo được tổng quang 

thông của nguồn sáng. Đánh giá độ suy giảm của tổng quang thông theo thời gian 

có thể biết được độ ổn định của WLED.  



48 

Giả sử quang thông cần đo của nguồn sáng S là , quang thông này phân bố 

đều trên mặt trong của quả cầu bán kính R [3]. Độ rọi trung bình trực tiếp trên mặt 

trong của quả cầu là ���ự�	��ế�:  

���ự�	��ế� =
∅

���
     (2.5) 

Độ rọi gián tiếp do phản xạ trên mặt trong của quả cầu tích phân là ���á�	��ế�: 

���á�	��ế� = ����ự�	��ế�	    (2.6) 

 (� là hệ số phản xạ của lớp phủ) 

 Sau n lần phản xạ thì tổng độ rọi tác dụng lên mặt trong của detector D là E: 

� = ∑��.���ự�	��ế� = ���ự�	��ế�.
�

���
=

∅

����

�

���
   (2.7) 

 ∅ =
����

�
� = �. �    (2.8) 

Với � =
����(���)

�
   được gọi là hệ số của quả cầu tích phân, hoàn toàn tính được 

bằng thực nghiệm. 

 Như vậy khi xác định độ rọi E (đo bằng luxmeter), sử dụng công thức (2.8) ta 

có thể tính được quang thông của nguồn sáng S. Bằng việc sử dụng LUXmetter kết 

hợp với quả cầu tích phân có thể khảo sát được quang thông của nguồn sáng theo 

thời gian, qua đó đánh giá được độ ổn định của nguồn sáng. Hình 2. 25 là quả cầu 

tích phân tự chế tạo với đường kính 150 cm, lớp phủ là BaSO4 kết hợp với máy đo 

độ rọi LX1010BS được sử dụng để khảo sát độ ổn định của LED chế tạo. Hệ này 

được sử dụng để khảo sát quang thông của nguồn sáng. 
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Hình 2. 25. Hệ khảo sát độ ổn định WLED sử dụng quả cầu tích phân 

và máy đo độ rọi LX1010BS 

2.2.6.2. Khảo sát độ ổn định bằng hệ quả cầu tích phân LCS-100  

 Với hệ quả cầu tích phân tự chế tạo và luxmeter trên có thể đo được quang 

thông của nguồn sáng. Tuy nhiên để đánh giá được độ ổn định của nguồn sáng cần 

khảo sát nhiều thông số đặc trưng của nguồn sáng ngoài quang thông như Hệ số 

hoàn màu, nhiệt độ màu… Trong luận án đã sử dụng thêm hệ LCS-100 để khảo sát 

độ ổn định của WLED chế tạo. Bằng hệ LCS-100, ta có thể khảo sát các thông số 

khác như quang thông, Hệ số hoàn màu, nhiệt độ màu… 

2.2.7. Phương pháp khảo sát và tính hiệu suất lượng tử của tổ hợp vật liệu 

phát quang. 

Luận án đề cập đến việc chế tạo tổ hợp vật liệu phát quang ứng dụng để phủ 

lên chíp LED xanh dương tạo ánh sáng trắng. Ánh sáng trắng được tạo ra bởi sự kết 

hợp ánh sáng xanh dương của chíp LED và ánh sáng huỳnh quang của tổ hợp vật 

liệu phủ lên chíp LED. Hiệu suất lượng tử của tổ hợp vật liệu có ảnh hưởng rất lớn 

đến các thông số của ánh sáng trắng như Hệ số hoàn màu, quang thông, công suất. 

Trong trường hợp này, hiệu suất lượng tử của tổ hợp vật liệu phát quang là tỉ 

số giữa số photon bức xạ và số photon hấp thụ [42]. Dưới đây là quy trình và 

phương pháp tính hiệu suất lượng tử của tổ hợp vật liệu phát quang được thực hiện 

trong luận án: 
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Bước 1. Sử dụng quả cầu tích phân đo phân bố phổ công suất của LED xanh 

dương trước và sau khi phủ tổ hợp phát quang lên chíp LED. 

Bước 2. Các phân bố phổ được chuyển sang đơn vị số sóng (cm-1) ta được 

�()(
��

����
) (Hình 2. 26) 

Bước 3. Chia �() cho h	(�)  tại mỗi số sóng ta được phân bố phổ của số photon 

trên mỗi giây �()(
���

����
). 

Bước 4. Từ phân bố phổ của WLED (LED xanh dương đã phủ tổ hợp phát quang) 

tách thành 2 thành phần: phần xanh dương còn lại của chíp LED và phần 

ánh sáng huỳnh quang của tổ hợp phát quang (Hình 2. 26). 

Bước 5. Lấy hiệu của phân bố phổ chíp LED xanh dương với phân bố phổ thành 

phần xanh dương còn lại sau khi tổ hợp phát quang hấp thụ ta được phần 

xanh dương bị hấp thụ: 

∆�()����	�ấ�	��ụ = ∆�()����	�ủ�	��í�	��� − ∆�()����	�ò�	�ạ� 

Bước 6. Lấy tích phân phổ công suất bị hấp thụ với số sóng ta được số photon bị 

hấp thụ ����: 

����	 = ∫ ∆�()
����	�ấ�	��ụ

 

Bước 7. Tương tự lấy tích phân phổ công suất huỳnh quang theo số sóng ta được 

số photon phát xạ ���: 

���	 = ∫∆�()
��ỳ��	�����

� 

Bước 8. Tính hiệu suất lượng tử h: 

h =
���

����
     (2.9) 
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Hình 2. 26. Phổ số photon của WLED. 

2.3. Chế tạo vật liệu sử dụng trong chiếu sáng 

2.3.1. Vật liệu và linh kiện phát sáng hữu cơ (OLED) 

2.3.1.1. Chế tạo các lớp vật liệu trong OLED 

Linh kiện OLED bao gồm 2 thành phần cơ bản là điện cực và lớp phát 

quang. Để có được hiệu suất cao cần chọn lựa các vật liệu làm điện cực thích hợp 

và bổ sung thêm các lớp chuyển tiếp giữa điện cực và lớp polymer phát quang, đó 

chính là các lớp truyền lỗ trống và truyền điện tử. Luận án nghiên cứu chế tạo 

OLED với tổ hợp cấu trúc gồm 2 điện cực và 2 lớp truyền điện tử, lỗ trống và lớp 

phát quang. Đặc biệt trong lớp truyền lỗ trống và điện tử có pha trộn thêm các hạt 

TiO2 để tăng khả năng tiếp xúc giữa các lớp. Nhờ việc cải thiện biên tiếp xúc của 

các dị chất mà OLED có thể tăng được hiệu suất. 

2.3.1.2. Điện cực trong OLED 

Yêu cầu đối với điện cực trong OLED là công thoát của điện cực phải được 

chọn gần nhất có thể với các mức năng lượng HOMO và LUMO của lớp hữu cơ 

được sử dụng  nhằm thuận lợi cho các quá trình tiêm hạt tải cũng như truyền hạt tải 

(điện tử và lỗ trống) [41, 46, 49]. Ngoài ra, phải có ít nhất một trong hai điện cực 

(Ktốt hoặc Anốt) trong suốt hoặc bán trong suốt để ánh sáng từ lớp phát quang có 

thể thoát ra ngoài.  
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Anốt: Anốt là lớp màng mỏng có độ dẫn cao và thỏa mãn yêu cầu tạo ra 

được lỗ trống để tiêm vào lớp phát quang, đồng thời có khả năng cho ánh sáng phát 

ra từ lớp phát quang đi ra ngoài. Do đó, việc lựa chọn các vật liệu làm Anốt phải 

thoả mãn điều kiện rào thế Ea giữa Anốt và lớp màng polymer tiếp xúc là nhỏ 

nhất. Các loại màng mỏng trong suốt như ITO (In2O3:Sn) hoặc AZO (ZnO:Al) 

thường được lựa chọn làm điện cực Anốt trong các linh kiện OLED. Để thực hiện 

luận án chúng tôi sử dụng ITO làm Anốt với độ truyền qua trong vùng nhìn thấy ~ 

90% và công thoát ~ 4,8 eV. 

Ktốt: Ktốt là kim loại có công thoát thấp. Vật liệu thường hay được sử dụng 

là Ca (2,87 eV) và Mg (3,66 eV). Tuy nhiên các vật liệu này có hạn chế là dễ phản 

ứng với oxy và độ ẩm môi trường. Vì vậy Al (4,3 eV) hoặc các hợp kim của chúng, 

ví dụ như Mg:Al (tỉ lệ 10:1) thường được lựa chọn sử dụng nhiều hơn do chúng 

không bị ôxy hoá, không gây độc hại cho môi trường. Hơn nữa chúng còn có tác 

dụng như gương phản xạ ánh sáng ngược lại, về phía Anốt. 

2.3.1.3. Vật liệu truyền điện tử. 

 Lớp truyền điện tử (ETL) thường là tris(8-hydroxyquinolinato) aluminum] 

(Alq3) và các dẫn xuất của chúng (Hình 2. 27), lớp ETL có độ linh động điện tử  

cao, ~ 10-6 cm2/(V.s) với điện thế 4.105 V/cm. 

Cấu trúc hóa học của Alq3 được thể hiện trên Hình 2. 27. Độ rộng vùng cấm 

của Alq3 cỡ 2,7 eV được tạo bởi khe năng lượng giữa mức HOMO (-5,7 eV) và 

LUMO (-2,96 eV) (so với mức chân không), trong đó mức LUMO gần với mức 

Fermi của Al, thuận lợi cho việc truyền điện tử từ Al vào MEH-PPV như trong linh 

kiện ITO/MEH-PPV/Alq3/Al (Hình 2. 27). 
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a) 

 

b) 

 

Hình 2. 27. Cấu trúc hóa học của Alq3 (a), giản đồ năng lượng của Alq3 (b) 

 

Vật liệu truyền điện tử đang được nghiên cứu chế tạo theo tiêu chí có độ thất 

thoát điện tử thấp và dễ  hoà tan trong dung môi. 

2.3.1.4. Vật liệu truyền lỗ trống 

 Lớp truyền lỗ trống (HTL) được sử dụng rộng rãi hiện nay là PEDOT-PSS, 

TPD (N,N,N′,N′-tetrakis(4-methoxyphenyl)-benzidine,... Ngoài ra, cũng có thể kể 

đến một số loại vật liệu khác như PVK, chúng thường được sử dụng rộng rãi do có 

độ truyền qua trong vùng nhìn thấy cao và khả năng truyền lỗ trống tốt, dễ dàng chế 

tạo dưới dạng màng mỏng bằng các phương pháp khác nhau như bốc bay chân 

không, quay phủ li tâm,....  

2.3.1.5. Vật liệu phát quang hữu cơ 

Tương tự chất bán dẫn vô cơ, trong các chất bán dẫn hữu cơ người ta cũng đã 

chứng minh được sự tồn tại của các vùng năng lượng như vùng cấm, vùng dẫn và 

vùng hóa trị. Tuy nhiên ở đây khái niệm của vùng cấm được định nghĩa là sự khác 

biệt giữa hai mức năng lượng HOMO và LUMO (HOMO - Highest Occupied 

Molecular Orbital - quỹ đạo phân tử điền đầy cao nhất, LUMO - Lowest 

Unoccupied Molecular Orbital - quỹ đạo phân tử chưa điền đầy thấp nhất). Chúng 

có tính chất giống như vùng hoá trị và vùng dẫn trong bán dẫn vô cơ. Khi điện tử 
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trên mức HOMO trong bán dẫn hữu cơ nhận được năng lượng do các tác nhân kích 

thích phù hợp như điện hoặc năng lượng photon ánh sáng tới thì chúng có thể nhảy 

lên mức LUMO tạo ra một lỗ trống trong vùng HOMO. Cặp điện tử - lỗ trống được 

gọi là exciton. Trong khoảng thời gian ngắn cặp điện tử - lỗ trống tái hợp và phát 

quang. Giá trị của độ rộng vùng cấm Eg (tức là sự chênh lệch mức năng lượng giữa 

HOMO và LUMO) quyết định năng lượng (hay bước sóng) của photon phát ra.  

Yêu cầu cơ bản đối với vật liệu phát quang hữu cơ là có khả năng tái hợp 

điện tử - lỗ trống và phát xạ ra ánh sáng, dải phổ ánh sáng phát ra phải thuộc vùng 

ánh sáng nhìn thấy, đặc biệt là màu sắc ánh sáng do chúng phát ra phải nhạy với 

mắt người. Ngoài ra, phương pháp chế tạo chúng dưới dạng màng mỏng phải đơn 

giản, không yêu cầu nhiệt độ cao, có khả năng sản xuất với diện tích lớn, bền với 

môi trường. Vật liệu đầu tiên được sử dụng làm chất phát quang là PPP [tên viết tắt 

của poly(p-phenylene)] với ánh sáng phát ra có bước sóng thuộc vùng ánh sáng màu 

xanh dương tại bước sóng 460 nm. PPP có ưu thế là dễ dàng điều khiển được các 

tính chất phát quang thông qua quá trình điều khiển các thông số của quá trình chế 

tạo, độ cứng cơ học cao, độ ổn định nhiệt tốt [19, 64]. Tuy nhiên, PPP có hạn chế là 

không hoà tan được trong các dung môi hữu cơ, màng chế tạo ra có nhiều lỗ hổng. 

Tận dụng các ưu thế và tìm cách hạn chế các nhược điểm trên của PPP, PPV 

[tên viết tắt của poly(p-phenylene vinylene)] và các dẫn xuất của chúng như MEH-

PPV (tên viết tắt của Poly [2-methoxy-5-(2’-ethyl-hexyloxy)-1,4-phenylene 

vinylene]), CzEH-PPV, OxdEH-PPV, đặc biệt là MEH-PPV thường hay được sử 

dụng nhiều nhất để làm lớp phát quang trong OLED. Ưu điểm lớn nhất của các vật 

liệu này là dễ hoà tan trong các dung môi hữu cơ và quá trình chế tạo thành màng 

mỏng từ dung dịch không cần xử lý ở nhiệt độ cao. Ngoài ra, PPV có bước sóng ánh 

sáng phát ra là khoảng em = 560 nm và MEH-PPV là khoảng em = 590 nm. Cả hai 

bước sóng này đều nằm vùng xung quanh độ nhạy mắt người (550 nm). Do đó 

chúng có khả năng ứng dụng tốt trong các thiết bị hiển thị hay chiếu sáng bằng 

OLED [40, 85]. 
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2.3.1.6. Vật liệu tổ hợp sử dụng làm lớp HTL (PEDOT+TiO2) và lớp phát 

quang (MEH-PPV+TiO2) 

a, Vật liệu tổ hợp sử dụng nano TiO2 thương phẩm: 

PEDOT được hòa tan trong PSS (poly(styrenesulfonate)) (PEDOT-PSS): 

poly(3,4- ethylenedioxythiophene):(poly(styrenesulfonate). PEDOT có thể hòa tan 

trong rượu no đa chức. Để cải thiện khả năng truyền hạt tải (lỗ trống) của PEDOT, 

chúng tôi tiến hành trộn các hạt nano TiO2 vào nhằm làm tăng khả năng tiếp xúc 

giữa các lớp và hạn chế vết nứt, sai hỏng trong màng PEDOT do kĩ thuật quay phủ 

li tâm. PEDOT-PSS được hòa tan trong Isopropanol 5% theo tỷ lệ 0,5 g/ml. Hạt 

nano TiO2 với kích thước từ 5 đến 7 nm được hòa trộn vào dung dịch PEDOT-PSS 

với tỷ lệ 20%kl. Dung dịch polymer thuần khiết được chuẩn bị từ bột polymer 

thương phẩm của hãng Aldrich.Ltd và dung môi hữu cơ có độ sạch cao (99,99%) 

của Merk. Bột nano TiO2 cũng là sản phẩm của hãng Aldrich. Ltd. Quy trình chế 

tạo được thực hiện theo Hình 2. 28. 

 

Hình 2. 28. Quy trình chế tạo màng tổ hợp PEDOT+TiO2. 

Dung dịch được khuấy từ trong thời gian từ 12-24h, sau đó rung siêu âm 

khoảng 30 phút trước khi chế tạo màng. Sau khi TiO2 đã phân tán đều trong dung 

dịch PEDOT-PSS, hỗn hợp PEDOT + TiO2 được phủ trên đế thủy tinh và đế ITO để 

khảo sát cấu trúc, tính chất quang của màng tổ hợp. Việc tạo màng được thực hiện 

Khuấy từ, rung 
siêu âm 

Spin coating 

 

Lò ủ nhiệt hút chân không 

PEDOT-PSS Hạt nano TiO2 

Đế quay phủ 
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trên hệ quay phủ li tâm (spin coating) Delta 6 RC với tốc độ từ 1500 đến 3000 

vòng/phút. Với tốc độ này mẫu có độ dày khoảng 80 nm [5, 6, 7]. Sau spin-coating 

màng được ủ nhiệt trong khí trơ 30 phút, tại 120oC như [73]. 

Tương tự như tổ hợp PEDOT+TiO2, tổ hợp MEH-PPV + TiO2 cũng được 

chế tạo theo quy trình Hình 2. 28. MEH-PPV được hòa trong Chloroform theo tỷ lệ 

0,2 mg/1ml. TiO2 với nồng độ 20% khối lượng, được trộn vào trong dung dịch 

MEH-PPV. Sau khi TiO2 phân tán đều trong dung dịch MEH-PPV, dung dịch được 

phủ trên đế thủy tinh và ITO để khảo sát đặc trưng cấu trúc và tính chất quang của 

màng. Độ dày màng chế tạo được khoảng 150 nm. Màng MEH-PPV+ TiO2 cũng 

được ủ nhiệt trong thời gian 1h tại nhiệt độ 120oC trong môi trường khí trơ N2. 

b, Vật liệu tổ hợp sử dụng nano TiO2 chế tạo bằng phương pháp sol-gel 

Phương pháp sol-gel được sử dụng để chế tạo nano TiO2. Chất xúc tác là 

trimethylamino-N-oxide dihydrate [(CH3)3NO.2H2O] kết hợp axit oleic. Tiền chất 

(precursor) cho “Sol” là dung dịch tetraiso-propyl orthotitanate [Ti(iso-OC3H7)4]. 

Tiền chất được trộn với axit oleic (C17H33COOH) trong nước và (CH3)3NO.2H2O. 

Hỗn hợp này được khuấy tại 80oC trong 2 giờ, cho đến khi nhận được dung dịch 

màu cam trong đồng đều- dung dịch TiO2. Để xác định tỉ lệ r của axit oleic/ 

precursor tối ưu chúng tôi đã pha trộn với r từ 1,5 đến 10 (Bảng 2. 1). Phổ hấp thụ 

UV-Vis của dung dịch phân tán TiO2 được đo trong cuvét thạch anh. Bột TiO2 nhận 

được bằng cách trải dung dịch phân tán này lên trên đế silic và ủ 3 giờ trong không 

khí, tại 180oC. Quá trình ủ tại nhiệt độ thấp đã khống chế TiO2 mọc thành các hạt lớn 

hơn, vì vậy bột TiO2 giữ được kích thước của TiO2 phân tán. 
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Bảng 2. 1. Tỉ lệ pha trộn các chất để chuẩn bị dung dịch phân tán hạt nano TiO2 kết 

hợp chế tạo. 

r Acid oleic (ml) Precursor (ml) H2O (ml) Catalyst (ml) 

1.5 3.6 2.40 4.25 1.85 

2.0 3.6 1.80 3.75 1.60 

3.0 3.6 1.20 3.00 1.25 

5.0 3.6 0.72 2.50 1.00 

7.0 3.6 0.52 2.25 0.85 

10.0 3.6 0.36 2.00 0.65 

TiO2 sau chế tạo được pha trộn với PEDOT, MEH-PPV để chế tạo tổ hợp cho 

HTL và tổ hợp phát quang. Quá trình chế tạo các mẫu được tiến hành như quy trình 

nêu ở phần trên (chế tạo tổ hợp polymer và TiO2 thương mại). 

2.3.1.7. Linh kiện OLED cho chiếu sáng rắn 

a, Chế tạo linh kiện 

OLED trong luận án được chế tạo với cấu trúc ITO/PEDOT+TiO2/MEH-

PPV+TiO2/Alq3/LiF(0,5)/Al. Quy trình chế tạo được thực hiện theo các bước trên 

Hình 2. 29.  

Trong cấu trúc trên, ITO là điện cực dương (Anot) trong suốt có chiều dày 

khoảng 10- 40 nm. Bột Alq3 và LiF (làm lớp truyền điện tử) được sử dụng từ sản 

phẩm thương mại của hãng Aldrich. Ltd. Ktốt Al được bốc bay nhiệt trên hệ bốc 

bay Ulvac VPC 260 có thiết bị hiển thị khống chế chiều dày màng. Màng Alq3, LiF 

và Al có chiều dày tương ứng là 60, 10 và 100 nm. Màng tổ hợp polymer poly (3,4-

ethylenedioxythiophene): (poly(styrenesulfonate) (PEDOT-PSS) với hạt nano ôxit 

titan (TiO2) viết tắt là PEDOT + TiO2 có vai trò là lớp truyền lỗ trống. Màng tổ hợp 
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polymer poly(2-methoxy, 5-(2'-ethyl-hexosy)-1,4-phenylene-vinylene) (MEH-PPV) 

với nc-TiO2 (MEH-PPV + TiO2) làm lớp phát quang. Màng tổ hợp chất hữu cơ 

Aluminum tris(8-hydroxyquinoline) (Alq3) với lớp siêu mỏng LiF (Alq3/LiF) làm 

lớp truyền điện tử. Các màng Alq3, LiF và Nhôm được chế tạo trên hệ bốc bay 

nhiệt. Màng mỏng Alq3/-LiF ngoài tác dụng làm lớp truyền điện tử còn có vai trò 

tạo tiếp xúc tốt với Ktốt nhờ sự có mặt của LiF. Hơn nữa việc có mặt của LiF không 

làm ảnh hưởng đến độ rộng vùng cấm của Alq3 [5, 7]. 

 

Hình 2. 29. Quy trình chế tạo OLED. 

Toàn bộ quá trình chế tạo 2 loại màng tổ hợp PEDOT+TiO2 và MEH-

PPV+TiO2 đều được thực hiện trong buồng khí trơ (Glove box). Mẫu sau khi ủ 

nhiệt xong được đưa vào trong hệ bốc bay nhiệt để tạo màng Alq3 và  điện cực Ktốt- 

LiF(0,5)/Al. Điện cực Ktốt có độ dày khoảng 100÷120 nm.  

Việc nghiên cứu, chế tạo OLED đã được thực hiện bởi nhiều nghiên cứu 

trước. Để tiếp nối và thừa hưởng các kết quả của tác giả trước [2, 5, 6], luận án tập 

trung vào nghiên cứu chế tạo OLED với cấu trúc: ITO/PEDOT+TiO2/MEH-

PPV+TiO2/Alq3/LiF(0,5)/Al. 

b, Các bước chế tạo và đóng vỏ chùm linh kiện 4 OLED 

Việc chế tạo OLED được thực hiện theo quy trình 3. Dưới đây là các bước 

cụ thể chế tạo và đóng vỏ linh kiện 4 OLED với kích thước mỗi OLED là 2x2 mm. 

B1: Ăn mòn đế ITO tạo điện cực Anot. 

Màng ITO trên đế thủy tinh có kích thước 4x4 cm được phủ 1 lớp cảm 

Làm sạch 
đế ITO 

Phủ dung dịch 
PEDOT-TiO2 

Ủ nhiệt 
Phủ dung dịch 
MEH-PPV-TiO2 

Ủ nhiệt Phủ lớp Alq3 
 

Tạo màng điện cực 
LiF(0,5)/Al 
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quang, sau đó sử dụng hệ khắc quang học (photolithography) tạo được dạng mặt nạ 

mong muốn. Đế ITO sau khi đã có mặt nạ được ngâm trong hỗn hợp dung dịch 

3HNO3: 5 HCl: 10 H2O trong thời gian khoảng 10 phút. Mẫu tiếp tục được ngâm 

trong aceton để loại bỏ lớp cảm quang. 

 

 

 

 

 

Bước 2: Phủ tổ hợp PEDOT-TiO2, MEH-PPV-TiO2, Alq3 và điện cực LiF(0,5)/Al 

Các tổ hợp này được phủ lên trên điện cực ITO đã ăn mòn theo các phương 

pháp đã trình bày ở trên. 

 

 

 

 Bước 3: Đóng vỏ OLED 

Sau khi các lớp điện cực Al được phủ, Linh kiện được ốp bởi 1 tấm thủy tinh 

lên trên điện cực Ktốt. Việc gắn tấm thủy tinh với đế Thủy tinh ban đầu được thực 

hiện trong buồng khí trơ, với keo gắn là loại keo Epoxide chuyên dụng. 

2.3.2. Vật liệu và linh kiện phát sáng vô cơ (LED) 

2.3.2.1. Tổng hợp YAG:Ce cấu trúc nano bằng phương pháp sol-gel 

YAG:Ce là vật liệu phát quang khá phổ biến trong chiếu sáng, có công thức 

hóa học là Y3Al5O12:Ce3+ (YAG:Ce). YAG:Ce là vật liệu hấp thụ mạnh vùng ánh 

sáng xanh dương và phát quang mạnh vùng ánh sáng xanh lá cây (500-650) là do sự 

dịch chuyển của điện tử trong các mức 5d-4f. Trong luận án, phương pháp sol-gel 

được sử dụng để tổng hợp nano YAG:Ce ở nhiệt độ thấp.  

Tấm ITO 
4 điện cực ITO (2x2 mm) Phủ lớp cảm quang, Quang 

khắc 

Ăn mòn, tẩy bỏ lớp cảm quang 

Màng tổ hợp truyền điện tử,  
truyền lỗ trống, phát quang 

Màng điện cực LiF(0,5)/Al 

Tấm thủy tinh 
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2.3.2.2. Nguyên liệu ban đầu 

YAG:Ce được tổng hợp bằng phương pháp sol-gel ở nhiệt độ thấp. Các tiền 

chất được sử dụng là Y2O3, HNO3, Ce(NO3)3·6H2O, Al(NO3)3·9H2O, axit citric 

(C6H8O7·H2O) và NH3·H2O.  

2.3.2.3. Thực nghiệm tổng hợp 

Quy trình tổng hợp YAG:Ce được mô tả trong sơ đồ sau (Hình 2. 30) 

 

Hình 2. 30. Quy trình tổng hợp YAG:Ce 

Theo quy trình Hình 2. 30, đầu tiên Y2O3 được hòa tan trong dung dịch acid 

HNO3 tại nhiệt độ 65 oC bằng khuấy từ trong thời gian khoảng 2 giờ. Sau đó 

Ce(NO3)3·6H2O, và Al(NO3)3·9H2O được cho vào dung dịch và tiếp tục khuấy. Sau 

khoảng 20 phút ta thu được dung dịch màu vàng sáng. Bước tiếp theo, acid citric 

được bổ sung vào dung dịch. Dung dịch nhanh chóng chuyển sang dạng trong suốt.  

Độ pH của dung dịch đóng vai trò rất lớn đến việc hình thành YAG:Ce [86]. 

NH3·H2O được sử dụng để khống chế độ pH.  Quá trình khuấy tiếp tục, sau 2 h ta 

thu được dung dịch dạng sol. Sol được ngâm trong nước tại nhiệt độ 80 oC sau 

khoảng 2 h thì chuyển sang dạng gel. Gel tiếp tục được làm khô tại nhiệt độ 120 oC 

sau khoảng 5 h thì được dạng xerogel. Xerogel được ủ tại nhiệt độ 245 oC trong thời 

gian khoảng 10 phút. Sản phẩm thu được sẽ có dạng bọt xốp, khô. Dạng bọt xốp 

Khuấy từ tại 60 0C 
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tiếp tục được đem ủ tại nhiệt độ cao hơn từ 700 oC đến 1200 oC theo thời gian khác 

nhau ta thu được mẫu YAG:Ce. Toàn bộ quá trình tạo sol-gel được thực hiện trong 

bình ba cổ (Hình 2. 31)  

 

(1): Máy khuấy từ+gia nhiệt 

(2): Bình 3 cổ 

(3): Ống sinh hàn 

(4): Đường vào nước làm lạnh  

(5): Đường ra nước làm lạnh 

(6): Kim tiêm đựng NH3 và HNO3 

để khống chế độ pH. 

(7): Bình chứa NaOH 

Hình 2. 31. Sơ đồ hệ tổng hợp YAG:Ce. 

Dung dịch tổng hợp trong bình 3 cổ được duy trì nhiệt độ là 65 oC nên rất dễ 

bay hơi. Nhờ có ống sinh hàn được làm lạnh liên tục bằng nước mà hơi dung dịch 

được thu hồi trở lại bình 3 cổ. Hình 2. 32 mô tả ảnh các sản phẩm tương ứng với các 

giai đoạn trong quá trình tổng hợp. Quá trình ủ tại nhiệt độ cao, từ 700 đến 1200 oC 

được thực hiện trong lò ủ (Nabertherm P320). Chương trình ủ nhiệt được đặt theo 

giản đồ nhiệt độ trong Hình 2. 33. Mẫu được ủ nhiệt độ cao theo 2 giai đoạn nhiệt 

khác nhau. Giai đoạn 1 nhiệt độ được đặt từ nhiệt độ phòng tăng lên đến T1, thời 

gian tăng nhiệt đạt T1 là t1 với tốc độ gia nhiệt là 2 phút/oC. Sau khi nhiệt độ đạt tới 

T1, mẫu được giữ ổn định trong thời gian từ 2- 4h. Thời gian hạ nhiệt là tự nhiên, 

phụ thuộc vào tốc độ tỏa nhiệt của lò ra môi trường. Thông thường sau khoảng 5h 

thì nhiệt độ lò ủ giảm tới nhiệt độ phòng. Trong luận án chúng tôi  đã chế tạo nhiều 

mẫu với các thông số chế tạo và điều kiện ủ nhiệt khác nhau. Các mẫu được chế tạo 

với nồng độ Ce từ 0,5 đến 2%. Các mẫu được ủ nhiệt thay đổi từ 700 đến 1200oC 

trong các khoảng thời gian từ 2 đến 16h. 
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Hình 2. 32. Hình ảnh sản phẩm trong quy trình tổng hợp. 

 

Hình 2. 33. Giản đồ nhiệt độ ủ. 
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2.3.2.4. Chế tạo các tổ hợp phát quang choWLED 

 Các vật liệu tổ hợp được chế tạo theo quy trình chung sau: 

 

Hình 2. 34. Quy trình chế tạo mẫu WLED từ chíp LED 

Công đoạn khuấy cơ học được thực hiện trên hệ trộn mẫu (Hình 2. 35).  

 

Hình 2. 35. Hệ trộn mẫu. 

Các tổ hợp phát quang sau khi chế tạo được phủ lên chíp LED xanh dương 

tạo thành sản phẩm LED tương ứng. Các vật liệu tổ hợp và các sản phẩm WLED 

được liệt kê trên Bảng 2. 2. 
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Bảng 2. 2. Các tổ hợp phát quang cho WLED. 

STT Tổ hợp (TH), thành phần Số lượng Sản phẩm LED 

1. Tổ hợp 1: YAG:Ce:TM 01 TH1-M1 

2. Tổ hợp 2: MEH-PPV 02 TH2-M1;TH2-M2 

3. Tổ hợp 3: YAG:CeTM+MEH-PPV 06 TH3-M1,..., M6 

4. Tổ hợp 4: YAG:Ce TM + MEH-PPV+ 

CdSe/ZnS 

07 TH4-M1,..., M7 

5. Tổ hợp 5: MEH-PPV+ YAG:Ce CT 05 TH5-M1,..., M5 

Các vật liệu tổ hợp với cấu trúc và thành phần như trong bảng Bảng 2. 2 đều 

được chế tạo theo quy trình trên sơ đồ Hình 2. 34. Tuy nhiên, đối với mỗi loại tổ 

hợp, cách thức, thời gian và các điều kiện công nghệ khác trong từng công đoạn có 

khác nhau. Với tổ hợp cấu trúc - TH1, trong giai đoạn 1 (GĐ1) chất phát quang ở 

đây là YAG:Ce dạng bột nên được trộn lẫn với dung dịch PMMA theo tỷ lệ 3/7 về 

thể tích. YAG:Ce được khuấy cơ học trong thời gian khoảng 30 phút tại nhiệt độ 60 

oC. Sản phẩm sau GĐ2 là tổ hợp phát quang có màu vàng giống màu của YAG:Ce 

ban đầu. GĐ2 là khâu rất quan trọng, thời gian và nhiệt độ khuấy phải đảm bảo để 

cho YAG:Ce phân tán đồng đều trong dung dịch PMMA. Kiểm tra độ đồng đều của 

dung dịch sau GĐ2 có thể sử dụng bút chỉ laser kiểm tra vết của laser trên màn ảnh 

sau khi đi qua dung dịch. Tuy nhiên việc đánh giá độ đồng đều của dung dịch được 

chính xác hơn từ kết quả phân bố góc của LED xanh dương sau khi được phủ tổ hợp 

phát quang lên chíp LED. Sản phẩm sau GĐ2 được chuyển sang GĐ3 để chế tạo 

mẫu. Trong GĐ3 một phần dung dịch phát quang được phủ trên các đế thủy tinh để 

khảo sát các đặc trưng về cấu trúc cũng như đặc tính quang của tổ hợp. Phần còn lại 

của dung dịch được phủ trên chíp LED xanh dương để chế tạo WLED. 

Với cấu trúc 2, tổ hợp phát quang có thành phần chính là polymer MEH-PPV, 
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việc chế tạo cũng tương tự. Trong trường hợp này PMMA được thay bằng Toluen. 

MEH-PPV ở dạng bột được hòa trong dung dịch Toluen theo tỷ lệ 2 mg/ml. Trong 

GĐ2, thay vì máy khuấy cơ học, ta sử dụng khuấy từ. Thời gian khuấy từ diễn trong 

khoảng 12 h tại nhiệt độ phòng. Sản phẩm sau GĐ2 là dung dịch MEH-PPV đồng 

nhất được phủ trên các đế thủy tinh và phủ trực tiếp trên chíp LED xanh dương để 

chế tạo WLED. 

Từ tổ hợp thứ 3 đến 5, việc chế tạo mẫu hoàn toàn tương tự như trên. Với TH3 

GĐ1 chất phát quang là dung dịch YAG:Ce TM+PMMA và dung dịch MEH-

PPV+Toluen. Với TH4, chất phát quang trong GĐ1 là YAG:Ce TM+PMMA, dung 

dịch MEH-PPV+Toluen và dung dịch chấm lượng tử CdSe/ZnS phân tán trong 

Toluen. TH5, chất phát quang trong GĐ1 là YAG:Ce TM+PMMA, dung dịch 

MEH-PPV+Toluen và YAG:Ce CT. Trong mỗi tổ hợp, các WLED được chế tạo với 

độ dày lớp phủ khác nhau. Độ dày lớp phủ được tính và quy đổi theo thể tích dung 

dịch phát quang phủ lên chíp LED. 

Bảng 2. 3. Tỷ lệ các chất thành phần tương ứng trong mỗi tổ hợp phát quang. 

STT Tổ hợp, thành phần 

YAG:Ce 

TM 

(%) 

PMMA 

(%) 

MEH-

PPV (%) 

CdSe/Zn

S 

 (%) 

YAG:

Ce CT 

(%) 

1. TH1:  

YAG:Ce:TM 

40 60 0 0 0 

2. TH2:  

MEH-PPV 

0 0 100 0 0 

3. TH3: 

YAG:CeTM+MEH-PPV 

35 60 5 0 0 

4. TH4:  

YAG:Ce TM + MEH-

PPV+ CdSe/ZnS 

30 60 5 5 0 

5. TH5:  

MEH-PPV+YAG:Ce CT 

0 60 5 0 35 
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2.3.2.5. Chế tạo linh kiện WLED cho chiếu sáng rắn 

a, Lắp ghép LED xanh dương từ các linh kiện đơn lẻ 

Về cơ bản một LED xanh dương bao gồm các thành phần như: Đế tản nhiệt, 

điện cực dẫn, chén phản xạ, chíp LED, dây vàng và thấu kính (Hình 2. 36). Thành 

phần chíp LED là khó chế tạo nhất và đòi hỏi các thiết bị hiện đại. Trong luận án, 

chíp LED là loại InGaN thương mại được sản xuất tại Đài loan. Quy trình để lắp ghép 

1 LED xanh dương được thực hiện theo các bước sau: 

Bước 1:  Chọn đế tản nhiệt: yêu cầu đế tản nhiệt là phải bóng, sáng, sạch (Hình 2. 

37 a) 

Bước 2:  Kiểm tra mặt của chíp, xác định mặt phát quang của chíp, kiểm tra khả 

năng hoạt động của chíp (Hình 2. 37 b, c). 

Bước 3:  Chuẩn bị vật liệu hàn: Vật liệu thường được sử dụng là In, yêu cầu miếng 

In phải đủ mỏng, có kích thước hai chiều bằng khoảng 70% kích thước 

của chíp xanh dương là thích hợp. 

Bước 4:  Đặt đế tản nhiệt lên mâm nhiệt của máy hàn, đưa lần lượt miếng In vào và 

LED chíp lên đế tản nhiệt. Điều chỉnh nhiệt độ mâm nhiệt khoảng 150-

1600C, sử dụng kim hàn đè lên chíp trong khi In nóng chảy. 

Bước 5:  Hàn dây vàng lên các điện cực của LED chíp và các điện cực ngoài. 

Bước 6:  Đóng vỏ (thấu kính), hoàn thiện (Hình 2. 37 d) 

 

Hình 2. 36. Sơ đồ cấu tạo của LED. 
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(a) 
(b) 

(c) (d) 

Hình 2. 37. Các linh kiện đơn lẻ của LED xanh dương: Đế tản nhiệt (a), bề mặt 

chíp LED (b), Kiểm tra hoạt động của chíp LED (c), LED đóng vỏ (d). 

 

Quá trình hàn gắn được thực hiện bằng máy hàn MECH –EL Serial: 5662, 

Model: 709, Volts: 115, máy hàn dây vàng Ball bonding procedure Model 4524 

Semiautomatic Mode và HYBOND Model 626. 

b, Chế tạo đèn WLED 

Quy trình chế tạo WLED vô cơ được thực hiện theo sơ đồ Hình 2. 34 ở trên. 

Hình 2. 38 là các bước phủ lớp phát quang và đóng gói WLED vô cơ. 

 

 

 

 

 

                   (1)      (2) 

Hình 2. 38. Quy trình đóng gói WLED vô cơ:  

Phủ tổ hợp phát quang (1), Gắn thấu kính (2). 
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Kết luận chương 2 

- Với mục tiêu nghiên cứu, chế tạo các tổ hợp phát quang ứng dụng cho chiếu 

sáng như OLED và LED để hoàn thành luận án, chúng tôi đã sử dụng các 

phương pháp công nghệ, cũng như các phép đo đạc hiện đại, có độ tin cậy cao. 

- Việc nghiên cứu các đặc trưng cấu trúc, quang của các màng tổ hợp phát 

quang được thực hiện trên các thiết bị hiện đại như Xray, FE-SEM, LB-550, 

Hệ quang phổ phân giải cao… Ngoài ra, để thuận tiện hơn trong quá trình chế 

tạo và khảo sát, nghiên cứu, chúng tôi đã chủ động xây dựng thêm các hệ công 

nghệ và khảo sát mẫu bao gồm: Hệ khuấy cơ học để trộn mẫu; Hệ đo độ ổn 

định của WLED bằng quả cầu tích phân 150 cm và máy đo độ rọi 

LUXMETER (LX1010BS); Bộ gá mẫu dịch chuyển 2 chiều sử dụng đo phổ 

huỳnh quang; Hệ tạo bụi nano (BNN) để chuẩn bị mẫu trước khi sử dụng khảo 

sát phân bố kích thước hạt bằng hệ LB-550. 

- Sử dụng phương pháp quay phủ li tâm có thể chế tạo các màng mỏng tổ hợp 

(PEDOT+TiO2 và MEH-PPV+TiO2) chứa nano ôxit titan thương phẩm (kích 

thước ~5 nm) và nano TiO2 chế tạo (~7 nm).  

- Trên cơ sở các màng mỏng tổ hợp đã chế tạo OLED cấu trúc 

ITO/PEDOT+TiO2/MEH-PPV+TiO2/Alq3/LiF/Alđể khảo sát các đặc trưng 

điện phát quang và các thông số khác của linh kiện sau khi đóng vỏ. 

- Tổng hợp thành công bột YAG:Ce nano sử dụng làm lớp tổ hợp phủ lên chíp 

LED. Chế tạo 5 loại tổ hợp phát quang cho  WLED với các độ dày lớp phủ 

khác nhau để khảo sát các thông số của đèn WLED. 

- Thiết kế và chế tạo đèn WLED từ chíp LED xanh dương loại 1 W và các linh 

phụ kiện đơn lẻ khác như dây dẫn vàng, đế tản nhiệt, chao và chóa đèn cho 

chiếu sáng rắn. 
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Chương 3 

NGHIÊN CỨU TÍNH CHẤT CỦA VẬT LIỆU VÀ LINH KIỆN PHÁT 

SÁNG HỮU CƠ (OLED) 

 

3.1. Đặc trưng tính chất của các lớp vật liệu trong OLED 

3.1.1. Phổ hấp thụ, huỳnh quang của màng MEH-PPV 

Poly[2-methoxy-5-(2'-ethyl-hexyloxy)-1,4-phenylene vinylene] (MEH-PPV) 

là một loại polymer có phổ hấp thụ ở vùng ánh sáng xanh dương và phát quang mạnh 

trong vùng ánh sáng màu vàng. Hình 3. 1 dưới đây là kết quả phổ huỳnh quang và 

phổ hấp thụ của MEH-PPV bằng hệ quang phổ phân giải cao Microspec-235b Viện 

Khoa học Vật liệu và máy quang phổ hấp thụ UV/VIS/NIR Jasco V570 khoa Vật lý 

kỹ thuật và Công nghệ Nano, trường Đại học Công nghệ, ĐHQG HN. 

 

Hình 3. 1. Phổ quang huỳnh quang (2) và phổ hấp thụ (1) của màng MEH-PPV 

được kích thích bởi bước sóng 442 nm của laser He-Cd. 

Trên hình Hình 3. 1 là phổ hấp thụ và phát quang của MEH-PPV. Đỉnh phổ 

hấp thụ khoảng 500 nm là do dịch chuyển điện tử giữa mức � − �∗của MEH-PPV 

[66]. Từ phổ hấp thụ của MEH-PPV, sử dụng phương pháp Tauc Plot tính được độ 

rộng vùng cấm của MEH-PPV. Hình 3. 2 là phổ căn bậc hai của độ hấp thụ và năng 

(1) 

(2) 
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lượng theo năng lượng photon. Từ đồ thị ta tính được độ rộng vùng cấm của MEH-

PPV là 2,1 eV.  

 

Hình 3. 2. Phổ căn bậc 2 của độ hấp thụ và năng lượng theo năng lượng photon 

theo phương pháp Tauc plot. 

3.1.2. Phổ hấp thụ và huỳnh quang của màng Aluminum tris(8-hydroxyquinoline) 

(Alq3) 

Alq3 phát quang với ánh sáng nằm trong vùng nhạy với mắt người với bước 

sóng nmem 530 . Hình 3. 3 là phổ hấp thụ và quang phát quang của Alq3. Tương tự 

MEH-PPV cũng bằng phương pháp Tauc Plot ta tính được độ rộng vùng cấm của Alq3 

là khoảng 2,8 eV. 

 

Hình 3. 3. Phổ hấp thụ (Ab), huỳnh quang (PL), huỳnh quang kích thích (PLE)  

của Alq3 
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3.1.3. Vật liệu tổ hợp sử dụng làm lớp phát quang (MEH-PPV+TiO2) và truyền 

lỗ trống (PEDOT+TiO2) 

Việc nghiên cứu, chế tạo OLED đã được thực hiện bởi nhiều nghiên cứu 

trước [2, 5, 7]. Trong luận án này chúng tôi tập trung vào nghiên cứu chế tạo OLED 

nhằm mục đích làm nguồn sáng phẳng và chiếu sáng. OLED có cấu trúc: 

ITO/PEDOT+TiO2/MEH-PPV+TiO2/Alq3/LiF/Al, trong đó bột nano TiO2 sử dụng 

là bột thương mại và bột tự chế tạo. Dưới đây là kết quả nhận được đối với hai loại 

vật liệu này. 

3.1.3.1. Vật liệu tổ hợp sử dụng TiO2 thương mại 

Tổ hợp MEH-PPV+TiO2 

 Tổ hợp MEH-PPV+TiO2 được chế tạo bằng cách trộn TiO2 thương mại với 

MEH-PPV, gọi tắt là MEH-PPV+TiO2-TM. Hình 3. 4 là ảnh FE-SEM của mẫu với 

20% theo khối lượng. Hạt nano TiO2 (TiO2) phân bố đồng đều với kích thước 5-7 

nm. Ảnh hưởng của nhiệt độ trong vùng từ 120oC - 180oC lên hình thái học của 

màng là không đáng kể. Tuy nhiên, kết quả thực nghiệm cho thấy nhiệt độ ủ thích 

hợp nhất cho các tính chất khác như đặc trưng I-V và phổ quang huỳnh quang (PL) 

là 150oC [25, 69].  

 

Hình 3. 4. Ảnh  FE-SEM của màng tổ hợp MEH-PPV+TiO2-TM ủ trong chân 

không tại 150 oC. 
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Tổ hợp HTL (PEDOT+TiO2) 

PEDOT là một trong số vật liệu tốt nhất được sử dụng làm lớp HTL trong 

OLED bởi vì PEDOT có độ truyền qua cao ở vùng nhìn thấy, độ dẫn điện tốt và khả 

năng chịu nhiệt [35, 91]. Nhằm nâng cao tiếp xúc giữa ITO và PEDOT, các hạt nc-

TiO2 thương mai được trộn vào trong PEDOT (PEDOT+TiO2-TM). Hình 3. 5là ảnh 

AFM chụp bề mặt màng tổ hợp PEDOT+20%kl TiO2 (kích thước hạt ~ 5 nm).  

Với độ phân giải cao của AFM có thể nhận thấy sự phân bố các hạt nano là 

khá đồng đều và sắp xếp theo các đường vòng tròn do quá trình quay phủ ly tâm. 

Các hạt nano TiO2 làm cho bề mặt của vật liệu polymer trở nên "gồ ghề"và hình 

thành một lượng lớn các biên tiếp xúc TiO2/PEDOT trong màng tổ hợp 

PEDOT+TiO2-TM [34]. 

 

Hình 3. 5. Ảnh AFM của bề mặt màng tổ hợp PEDOT+TiO2-TM (20% kl). 

Để hiểu rõ hơn sự ảnh hưởng của các hạt nano ôxit titan trong các lớp EL và 

HTL của linh kiện OLED, chúng tôi đã khảo sát đặc trưng dòng thế (I-V) của các 

linh kiện gồm các lớp khác nhau. Đó là OLED đơn lớp polymer (ITO/MEH-

PPV/Al, kí hiệu là SMED), OLED gồm 2 lớp polymer tinh khiết 

(ITO/PEDOT/MEH-PPV/Al - PPMD), OLED gồm lớp kép polymer với MEH-

PPV+TiO2 làm lớp phát quang (EL) và PEDOT+TiO2 làm lớp HTL 

(ITO/PEDOT+TiO2/MEH-PPV+TiO2/Al - PMCD), cuối cùng là OLED đa lớp cấu 

trúc ITO/PEDOT+TiO2/MEH-PPV+TiO2/LiF/Al, kí hiệu MMCD), trong đó lớp 
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siêu mỏng LiF làm lớp truyền điện tử (ETL). Lớp này dày 10 nm (phủ trên lớp EL) 

được bốc bay bằng chùm tia điện tử, trên cùng là lớp màng mỏng nhôm. Hình 3. 6 

trình bày các đường cong I-V của các linh kiện. 

 

Hình 3. 6. Đặc trưng I-V của các linh kiện OLED cấu trúc đa lớp khác nhau. (a) - 

Đơn lớp MEH-PPV (SMED); (b) - có thêm lớp polymer làm HTL (PPMD); (c) - có 

hai lớp màng tổ hợp (PMCD) và (d) - có thêm lớp LiF (MMCD). 

Hình 3. 6 cho thấy điện thế mở (hay điện thế ngưỡng) của các linh kiện 

SMED, PPMD, PMCD và MMCD có các giá trị tương ứng là 3,4 V; 2,6V; 2,2 V và 

1,7 V. Đối với điôt đầy đủ các lớp (MMCD), điện thế mở nhỏ nhất. Điều này chứng 

tỏ sự cân bằng tốt nhất trong tốc độ tiêm và vận chuyển hạt tải (điện tử và lỗ trống) 

đã đạt được nhờ các lớp HTL và LIF/ALđược ghép kẹp giữa lớp EL với Anốt và EL 

với Ktốt. Các hạt nano trong các lớp EL và HTL đã góp phần làm giảm đáng kể 

điện thế mở của linh kiện. 

 Như đã biết, ảnh hưởng của các lớp HTL, ETL và LiF/Al lên đặc trưng I-V 

đã được chứng minh là do quá trình cân bằng tốc độ tiêm điện tử và lỗ trống từ các 

điện cực vào trong lớp phát quang. Tuy nhiên, nguyên nhân các hạt nano tinh thể 

trộn vào polymer có thể cải thiện hiệu suất phát quang của OLED cho đến nay vẫn 

gây nhiều tranh luận. Các kết quả của luận án được giải thích dựa trên mô hình của 

Carter và các cộng sự [17]. Nhóm tác giả này đề xuất cách giải thích sự tăng hiệu 

suất của linh kiện có thể do sự thay đổi hình thái học của linh kiện khi có các hạt 
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nano trong tổ hợp. Trong quá trình quay của phương pháp quay phủ li tâm, các hạt 

nano bị “văng” mạnh vào polymer do tác dụng của lực tĩnh điện, và sau đó lực mao 

dẫn có thể cuốn dung dịch MEH-PPV vào các khe trống nhỏ xung quanh các hạt 

nano. Do đó các khuyết tật như lỗ hổng (tâm bắt hạt tải) được loại trừ. Hơn nữa bề 

mặt trên cùng các lớp polymer  trở nên nhám hơn, khi bốc bay lớp LIF/AL và màng 

nhôm (Ktốt) lên trên tạo ra biên tiếp xúc với điện trở nhỏ nhất (tiếp xúc Ômic tốt 

hơn). Ngoài ra, sự phân ly và truyền điện tích tại các biên tiếp giáp nano/polymer là 

do quá trình tiêm điện tích, đặc biệt là điện tử vào trong polymer cũng trở nên tốt 

hơn làm giảm chiều cao rào thế tại các biên tiếp xúc. Do vậy điện áp làm việc của 

OLED tổ hợp giảm so với điện áp làm việc của OLED thuần khiết. Tại điện áp thấp, 

sự tiêm điện tích vào lớp phát quang được cho là bị Ktốt hạn chế, đoạn tăng rất dốc 

của đặc trưng I-V của điôt tổ hợp cho thấy sự tiêm điện tích tại Ktốt đang xảy ra - 

nguyên nhân có thể do bề mặt nhám của màng tổ hợp cấu trúc nano. Tại điện áp cao 

hơn, sự truyền điện tích vào lớp phát quang MEH-PPV làm xuất hiện vùng điện tích 

không gian tới hạn. Đây cũng là ưu điểm của màng tổ hợp MEH-PPV + nc-TiO2 sử 

dụng làm lớp phát quang, cũng như các màng tổ hợp PEDOT + nc-TiO2 hay PVK + 

nc-TiO2 làm lớp truyền lỗ trống.  

3.1.3.2. Vật liệu tổ hợp sử dụng TiO2 chế tạo 

Tính chất của dung dịch chứa TiO2 chế tạo 

 Hình 3. 7 là phổ hấp thụ của dung dịch phân tán TiO2 phụ thuộc vào tỉ lệ khối 

(r) axit oleic trong tiền chất. Phổ hấp thụ của MEH-PPV tinh khiết có một đỉnh tại ~ 

520 nm, hoàn toàn phù hợp với số liệu nhận được trong các nghiên cứu trước [5, 7]. 

Bờ hấp thụ trên phổ của các mẫu được dịch về phía sóng ngắn (dịch xanh) khi tỉ lệ 

khối của axit oleic/tiền chất r tăng lên (Hình 3. 7a). Bờ hấp thụ tương ứng với r từ 

1,5 đến 10 nằm trong khoảng từ 354 nm đến 308 nm.  
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(a) 
(b) 

Hình 3. 7. Phổ hấp thụ của TiO2 chế tạo phân tán trong dung dịch với r từ 1,5 đến 

10 (a). Đường phụ thuộc vào tần số của hệ số hấp thụ nhận được từ số liệu thực 

nghiệm UV-Vis (1) và đường trùng khít (2) cho trường hợp r=2, cho n = 2. 

 

 Dữ liệu UV-Vis tại vùng bước sóng ngắn có thể sử dụng để đánh giá độ rộng 

vùng năng lượng cấm (Eg) của các hạt nc-TiO2 phân tán trong dung dịch (Bảng 2) 

bởi phương trình sau [29]: 

n
gEh

h

A
)(  




     
(3.1) 

trong đó  là độ hấp thụ, h là hằng số Planck, ν - tần số của bức xạ UV-VIS, A - 

hằng số và n= 0.5 đối với chuyển dời thẳng và n = 2 đối với chuyển dời xiên trong 

chất bán dẫn. Đường cong trùng khít (Hình 3. 7b) khi n=2 cho kết quả phù hợp tốt.  

Bảng 3. 1. Độ rộng vùng cấm của nc-TiO2 phân tán trong dung dịch phụ thuộc vào 

tỉ lệ khối r (xác định từ phổ hấp thụ UV-VIS). 

Ratio (r) 1.5 2.0 3.0 5.0 7.0 10.0 

Eg (eV) 2.15±0.05 2.17±0.05 2.16±0.05 2.24±0.05 2.33±0.06 2.37±0.07 

 

(1) 

(2) 
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 Kích thước hạt nc-TiO2 được khảo sát giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) trên các 

mẫu bột. Mẫu bột nhận được bằng cách trải dung dịch lên trên đế Si (TiO2/Si) rồi ủ 

ở 450oC. Trên Hình 3. 8 là giản đồ XRD của mẫu với r =1,5. Nhận thấy có 6 đỉnh 

hoàn toàn trùng với các đỉnh đặc trưng của pha anatase TiO2. Hai đỉnh (021) và 

(211) ứng với d = 0.240 nm và 0.192 nm, 4 đỉnh có cường độ thấp hơn là (111), 

(130), (113) và (121) ứng với d = 0,285 nm; 0,170 nm 0,149 nm và 0.212 nm. Kích 

thước hạt (R) tính được nhờ sử dụng công thức Scherrer [29]: 





cos

9.0
R      (3.2) 

trong đó  là bước sóng sử dụng (CuKα = 0.15406 nm), - độ rộng tại 1/2 chiều cao 

của đỉnh (radian) và - góc nhiễu xạ Bragg. Kích thước trung bình của hạt nc-TiO2 

xác định từ các đỉnh trên là 8,5 nm. Tương tự, kích thước của hạt của nc-TiO2 với r 

= 10 nhận được là 7 nm. Như vậy, kết quả đo XRD cho thấy kích thước hạt nano 

TiO2 giảm theo chiều tăng của tỉ lệ khối r.  

 

Hình 3. 8. Giản đồ nhiễu xạ tia X của bột TiO2 trên đế Si (TiO2/Si) 

cho trường hợp r = 1,5. 

Trong khi đó, đối với các mẫu với r < 10, bờ hấp thụ của phổ UV-VIS của 

dung dịch phân tán TiO2 phủ một phần phổ hấp thụ của MEH-PPV, trong khi đó 

phổ hấp thụ của mẫu với r  10 không ảnh hưởng lên phổ hấp thụ của polymer 
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MEH-PPV (Hình 3. 7). Vì vậy, tỉ khối r = 10 giữa axit oleic acid và tiền chất 

[Ti(iso-OC3H7)4] được xem như là tỉ lệ tối ưu để tổng hợp các hạt nano TiO2. 

Màng mỏng tổ hợp nano sử dụng nc-TiO2 chế tạo 

 Màng tổ hợp HTL nhận được từ pha trộn 20%kl nc-TiO2 (7 nm) chế tạo vào 

trong PEDOT (PEDOT+TiO2-CT). Hình 3. 5 là ảnh AFM của màng tổ hợp này. Có 

thể thấy ảnh AFM của tổ hợp PEDOT+TiO2-CT khác với ảnh AFM của tổ hợp 

PEDOT+TiO2-TM ở chỗ các hạt nano TiO2 chế tạo không phải là các "quả cầu" nhỏ 

như TiO2 thương mại và biên phân cách giữa TiO2 và PEDOT vì thế không rõ ràng 

bằng. Điều này làm cho tiếp xúc của TiO2 và PEDOT tốt hơn.  

 

Hình 3. 9. Ảnh AFM của màng tổ hợp PEDOT+TiO2-CT (20%kl TiO2). 

 Bề mặt của tổ hợp MEH-PPV+TiO2-CT được thể hiện bằng ảnh FE-SEM, 

trên Hình 3. 10, tỉ lệ khối pha trộn TiO2-BT/MEH-PPV là 20%. Nhiệt độ ủ mẫu 

cũng không ảnh hưởng nhiều lên hình thái học bề mặt của màng. Tương tự như trên, 

nhiệt độ ủ được chọn là 150oC. Nhìn chung, ảnh FE-SEM cho thấy phân bố hạt 

TiO2 là khá đồng nhất, ngoại trừ một vài điểm sáng hơn chứng tỏ có sự co cụm của 

các hạt nnao TiO2. Ảnh FE-SEM của tổ hợp MEH-PPV+TiO2-CT cũng thể hiện 

một số nét khác với ảnh FE-SEM của tổ hợp MEH-PPV+TiO2-TM, tuy nhiên không 

rõ ràng như trường hợp ảnh AFM của các tổ hợp HTL. 
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Hình 3. 10. Ảnh FE-SEM bề mặt màng tổ hợp MEH-PPV+TiO2-CT (với 20 kl% 

nc- TiO2) sử dụng làm lớp EL trong OLED. 

 

Hình 3. 11 trình bày các đường cong đặc trưng dòng thế của bốn linh kiện 

OLED (N1, N2, N3 và N4) chế tạo từ bốn loại chuyển tiếp dị chất tương ứng H1, 

H2, H3 và H4. Từ hình này thấy rõ điện thế mở của OLED được cải thiện (hay giảm 

dần) từ N1 đến N4. Linh kiện N4 chế tạo từ hai tổ hợp cho lớp truyền lỗ trống và 

lớp phát quang (HTL và EL) với các hạt nano TiO2 chế tạo (kích thước ~ 7 nm) có 

đặc trưng I-V tốt nhất: điện thế mở ~ 0.75 V và độ dốc của đường đặc tuyến I-V 

cũng cao nhất.  

 

Hình 3. 11. Đặc trưng dòng thế (I-V) của OLED cấu tạo  

từ các lớp tổ hợp khác nhau. 
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Ở đây các linh kiện OLED được kí hiệu như sau: 

N1:   ITO/PEDOT/MEH-PPV/Al 

N2:   ITO/PEDOT/MEH-PPV+nc-TiO2 

N3:   ITO/PEDOT+nc-TiO2 /MEH-PPV/Al 

N4:   ITO/PEDOT+nc-TiO2/ MEH-PPV+nc-TiO2/Al 

Có thể nhận thấy, đặc trưng I-V của các linh kiện OLED chế tạo từ các tổ hợp 

polymer và TiO2 chế tạo được cải thiện đáng kể ở điện thế mở, đặc biệt đối với linh 

kiện N3 và N4. Điện thế mở của N3 và N4 tương ứng vào khoảng 0,95 V và 0,55 V. 

Trong khi đó giá trị của điện thế mở thấp nhất của OLED chế tạo từ tổ hợp sử dụng 

TiO2 thương mại cao hơn hẳn, tức là vào 1,70 V (xem hình Hình 3. 6). Điều này 

chứng tỏ các hạt nano TiO2 chế tạo trộn vào trong polymer đã tạo ra tiếp xúc 

TiO2/polymer tốt hơn hẳn trường hợp sử dụng TiO2 thương mại. Chuyển tiếp dị 

chất trong trường hợp đã tạo thuận lợi cho các hạt tải truyền qua các lớp truyền lỗ 

trống vào lớp phát quang. 

3.2. Đặc trưng, tính chất của linh kiện OLED 

3.2.1. Đặc trưng tính chất của đèn chuẩn sử dụng trong hệ Everfine YT1000  

và LCS-100. 

Tổ hợp phát quang, truyền điện tử và lỗ trống trong OLED nói riêng và trong 

các linh kiện phát sáng bán dẫn nói chung là rất quang trọng. Từ các kết quả AFM, 

FE-SEM, PL và I-V, bước đầu có thể đánh giá được chất lượng của các lớp màng 

sử dụng trong OLED. Tuy nhiên, kết quả đo đạc các đặc trưng phát quang của linh 

kiện sẽ là thông số quan trọng để đánh giá chất lượng của chúng. Các thiết bị sử 

dụng để khảo sát các linh kiện như OLED, LED trong luận án được dùng nhiều là 

hệ điện phát quang sử dụng quả cầu tích phân. Với mỗi hệ quả cầu tích phân, đèn 

chuẩn là nguồn sáng không thể thiếu được và đóng vai trò quan trọng trong việc so 

sánh, đánh giá các đặc trưng của mẫu (OLED, WLED). Trong luận án, hai hệ được 

đo đặc trưng của linh kiện là hệ Everfine YT1000 và LCS-100. Đèn chuẩn sử dụng 
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trong hệ Everfine YT1000 là đèn halogen 10 W, có phân bố phổ năng lượng từ 380 

÷ 800 nm. Đèn chuẩn có tọa độ màu (x=0,439; y=0,404), quang thông  1461,1 lm, 

Hệ số hoàn màu 99,9 và nhiệt độ màu là 3000 K.  

Đèn chuẩn sử dụng trong hệ LCS-100 cũng là đèn halogen nhưng có công 

suất 5 W, có phân bố phổ năng lượng đo được từ 360 ÷ 1000 nm. Kết quả cho thấy 

đèn chuẩn có tọa độ màu (x=0,3319; y=0,3321), quang thông  728 lm, Hệ số hoàn 

màu 95,2 và nhiệt độ màu là 5525 K. 

Độ ổn định của đèn chuẩn cũng rất quan trọng trong việc đánh giá độ ổn định 

của các LED, OWLED chế tạo. Chính vì vậy, đèn chuẩn cũng được khảo sát độ ổn 

định theo thời gian. Kết quả khảo sát độ ổn định theo thời gian của đèn chuẩn được 

đánh giá qua các đại lượng: Quang thông (lm), nhiệt độ màu - CCT và Hệ số hoàn 

màu CRI. Kết quả được trình bày trong phần khảo sát các thông số của LED và 

OLED chế tạo. 

3.2.2. Sơ đồ mạch điện khảo sát các đặc trưng của OLED đã đóng vỏ 

Các OLED chế tạo được khảo sát đặc trưng I-V, phổ điện huỳnh quang và độ 

ổn định theo thời gian bằng hệ điện quang kết hợp quả cầu tích phân LCS-100.  

OLED được cấp điện áp thuận, với điện áp khoảng 6-9 V. Trong luận án 4 

OLED được khảo sát lần lượt từng OLED đơn, khảo sát theo cặp mắc song song 2 

OLED và 4 OLED. 

 

Hình 3. 12. Ảnh chụp OLED đã đóng gói (mặt sau). 



81 

3.2.3. Đặc trưng I-V của OLED 

Hình 3. 13 là đặc trưng I-V của các OLED chế tạo 

  

  

Hình 3. 13. Đặc trưng I-V của OLED: OLED số 1 (1),  OLED số 2 (2),  OLED số 

3 (3),  2 OLED mắc song song (4). 

Hình 3. 13 cho thấy điện thế mở (hay điện thế làm việc) vào khoảng 

1,75÷1,8 V. Giá trị điện thế mở của OLED đóng vỏ lớn hơn các linh kiện chưa đóng 

vỏ là do khi đóng vỏ có sử dụng lớp hợp kim chứa Cr phủ trên Ktốt để bảo vệ điện 

cực. Điện trở của lớp này cùng với điện trở của các tiếp xúc và dây dẫn khiến cho 

điện thế làm việc tăng lên chút ít (khoảng 0,06 vôn). 

Kết quả khảo sát mật độ dòng trong khi OLED chiếu sáng cho thấy các 

OLED hoạt động với mật độ dòng khá nhỏ, trung bình khoảng 5,625 mA/cm2. Giá 

trị này so với mật độ dòng của WLED khi hoạt động là rất nhỏ. Với dòng nhỏ như 

vậy thì nhiệt lượng tỏa ra khi OLED hoạt động không đáng kể. Đây là một đặc điểm 

(1) (2) 

(3) (4) 
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nổi bật khiến cho OLED sẽ là nguồn sáng rắn trong thế kỷ này. Thế mở của các 

OLED số 1, 2, 3 và cặp song song số 2,3 vào khoảng 1,75÷1,8 V. 

 

Hình 3. 14. Đặc trưng I-V của 4 OLED. 

Với cấu hình 4 OLED mắc song song, Hình 3. 14 là đặc trưng I-V, với điện 

áp đặt vào là 6 V, dòng điện là khoảng 10 A, thế mở là khoảng 1,81 V. Trên thực 

tế OLED có công suất cực đại khi đặt ở điện áp 6 V và dòng đạt khoảng 900 A. 

Từ các thông số về điện cho thấy với 4 OLED chế tạo có công suất tiêu thụ 

điện năng khá nhỏ, vào khoảng 5,4 mW. Với công suất tiêu thụ như vậy là rất nhỏ 

so với công suất tiêu thụ của LED vô cơ (loại WLED sử dụng cho chiếu sáng 

thường có công suất từ 1W) và nhỏ hơn rất nhiều so với công suất tiêu thụ của các 

đèn hiện tại như đèn huỳnh quang, compact,...  

3.2.4. Đặc trưng điện phát quang của OLED 

Hình 3. 15 là hình ảnh 4 OLED đã đóng gói và đang phát sáng.   
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Hình 3. 15. Ảnh OLED đang phát sáng (mặt trước): 4 OLED mắc song song với 

điện áp đặt vào 6 V. 

Do 4 OLED mắc song song, với thế mở của các OLED là khá gần nhau nên 

khi điện áp được điều chỉnh qua mức 1.7 V, các OLED bắt đầu sáng. Trên Hình 3. 

15 là hình ảnh 4 OLED đang phát sáng với điện áp đặt vào 6 V, mật độ dòng điện 

đo được là 5,625 mA/cm2. Từ hình ảnh cho thấy bề mặt của OLED phát sáng  rất 

đồng đều. 

Hình 3. 16 là kết quả phân bố phổ năng lượng và biểu đồ màu của OLED. 

OLED chế tạo được có phổ phát xạ từ 450 nm đến 600 nm. OLED có tọa độ màu là 

x= 0,2567, y=0,5447, nhiệt độ màu 7061 oK và quang thông khoảng 0,24 lm. 4 

OLED chế tạo được với quang thông nhỏ hơn nhiều so với một LED vô cơ (với 

LED vô cơ 1 W, quang thông khoảng 15 lm). Tuy nhiên, với diện tích của OLED là 

khoảng 4 x 2 x 2 mm2 thì quang thông như vậy cũng là khá lớn. Giả sử nếu ta tăng 

diện tích của OLED lên cỡ 30 lần (diện tích OLED khoảng 5x5 cm) thì quang thông 

đạt được có thể so sánh với LED vô cơ 1 W.  Nhìn bằng mắt thường ta cũng cảm 

nhận được OLED có ánh sáng trắng xanh với thành phần phổ mạnh nhất là vùng 

xanh lá cây 530 nm. Từ kết quả khảo sát cũng đo được Hệ số hoàn màu CRI của 

OLED chế tạo là 43,11 (Hình 3. 17). Hệ số hoàn màu này kém xa so với các đèn 

chiếu sáng bây giờ (CRI: 70÷100). Chúng ta biết rằng Hệ số hoàn màu của một 

nguồn sáng được đánh giá bằng cách so sánh với 14 màu chuẩn. Từ kết quả phổ 

điện quang của OLED (Hình 3. 16) cho thấy OLED chế tạo được còn thiếu nhiều 
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màu phần xanh dương và màu đỏ. Đây cũng chính là nguyên nhân khiến cho OLED 

có Hệ số hoàn màu thấp. Công suất quang của 4 OLED có được là 44,4 lm/W. 

 

Hình 3. 16. Kết quả Phổ công suất  và biểu đồ màu của OLED. 

 

Hình 3. 17. Kết quả tọa độ màu của OLED 

3.2.5. Độ ổn định của OLED theo thời gian 

Để đánh giá độ ổn định của OLED, cần phải có phương pháp riêng để khảo 

sát. Trong điều kiện của phòng thí nghiệm, luận án chưa thể khảo sát độ ổn định cũng 

như tuổi thọ của các OLED. Tuy nhiên các OLED được khảo sát độ ổn định theo 

thời gian bằng hệ LCS-100. Thông qua độ ổn định của quang thông, Hệ số hoàn 

màu CRI và nhiệt độ màu (CCT) của OLED ta có thể đánh giá được ổn định của 

OLED. Các OLED được bảo quản trong điều kiện không khí bình thường và được 
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đo kiểm tra định kỳ vào các thời gian: tháng 10/2012; 12/2012; 01/2013 với thời 

gian đo 30 phút. Quá trình đo đạc được thực hiện trên hệ LCS-100. Kết quả thu 

được là độ ổn định theo thời gian của các đại lượng như: Quang thông (lm), nhiệt 

độ màu CCT (K), Hệ số hoàn màu CRI. 4 OLED được mắc song song với điện áp 

thuận 9 V được cấp bởi nguồn nuôi Keithley 2602A. 

Hình 3. 18 là độ ổn định theo thời gian của quang thông của cặp 4 OLED 

được khảo sát lần 1, lần 2, lần 3 lần lượt theo các ngày 02/10/2012, 06/12/2012, 

02/01/2013 và quang thông của đèn chuẩn. Kết quả đo được quang thông của 

OLED là khoảng 0,2375 lm. Quang thông của OLED là khá ổn định với độ thăng 

giáng là 1,7%; 2,1% và 1,9% đối với các lần khảo sát 1, 2, 3 và đèn chuẩn có độ 

thăng giáng là 1,7%. Độ thăng giáng ở đây là tỷ lệ phần trăm giữa hiệu của quang 

thông lớn nhất với quang thông nhỏ nhất trên quang thông trung bình. So với các 

LED vô cơ thì 4 OLED này có quang thông khá ổn định trong khoảng thời gian 

khảo sát. 

(a) (b) 

(c) (d) 

Hình 3. 18. Độ ổn định theo thời gian của quang thông 4 OLED: khảo sát lần 1 

(a), lần 2 (b), lần 3 (c) và đèn chuẩn loại 5 W (d). 
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Tương tự kết quả độ ổn định theo thời gian của quang thông, Hình 3. 19 là 

kết quả độ ổn định theo thời gian của nhiệt độ màu của cặp 4 OLED và đèn chuẩn 

theo thời gian.  

(a) (b) 

(c) (d) 

Hình 3. 19. Độ ổn định theo thời gian của nhiệt độ màu 4 OLED: khảo sát lần 1 

(a), lần 2 (b) và lần 3 (c) và đèn chuẩn loại 5 W(d). 

Từ kết quả cho thấy OLED chế tạo có nhiệt độ màu cũng khá ổn định với độ 

thăng giáng tương ứng trong các lần khảo sát 1, 2, 3 là 2,2%, 4,9%, 2,9% và độ 

thăng giáng của đèn chuẩn là 0,1%. 

Hình 3. 20 là kết quả sự ổn định của Hệ số hoàn màu CRI theo thời gian của 

OLED chế tạo được.  
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(a) (b) 

(c) (d) 

Hình 3. 20. Độ ổn định theo thời gian của Hệ số hoàn màu 4 OLED: khảo sát lần 

1 (a), lần 2 (b) và lần 3 (c) và đèn chuẩn (d). 

Từ kết quả cho thấy OLED chế tạo có Hệ số hoàn màu có độ thăng giáng 

tương ứng trong các lần khảo sát 1, 2, 3 là 17%, 15% và 16% và đèn chuẩn là 0,05.  

3.2.6. Phân tích khả năng sử dụng OLED làm nguồn sáng 

Từ những kết quả khảo sát của OLED trên ta thấy OLED với cấu trúc 

ITO/PEDOT+TiO2/MEH-PPV+TiO2/Alq3/LiF(0,5)/Al OLED chế tạo có Hệ số 

hoàn màu, quang thông và hiệu suất quang thu được còn thấp. Để có thể ứng dụng 

cho chiếu sáng cần phải cải thiện được quang thông cũng như Hệ số hoàn màu. Để 

có thể cải thiện được Hệ số hoàn màu cần chế tạo lớp tổ hợp phát quang với nhiều 

thành phần polymer khác có phổ bức xạ trong vùng xanh dương và vùng màu đỏ. 

Quang thông của OLED có thể được cải thiện với diện tích OLED lớn hơn. 
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Kết luận chương 3 

- Các kết quả khảo sát phổ hấp thụ và quang phát quang của MEH-PPV và 

Alq3 cho thấy: 

 MEH-PPV hấp thụ mạnh vùng ánh sáng xanh dương và có phổ phát 

quang mạnh vùng ánh sáng màu vàng. Từ phổ hấp thụ tính được độ 

rộng vùng cấm của MEH-PPV là ~2,1 eV. 

 Alq3 hấp thụ mạnh vùng ánh sáng 400 nm và phát quang vùng ánh sáng 

530 nm. Từ phổ hấp thụ tính được độ rộng vùng cấm của Alq3 vào 

khoảng 2,8 eV 

- Với kích thước hạt TiO2 5-7 nm, màng mỏng tổ hợp PEDOT+TiO2 và MEH-

PPV+TiO2  tỷ lệ là 20% kl, TiO2 phân tán trong tổ hợp với độ đồng nhất cao. 

- Các linh kiện OLED chế tạo từ tổ hợp  MEH-PPV+TiO2 CT cho kết quả tốt 

hơn cả về điện thế làm việc, hiệu suất phát quang, thời gian sống và độ ổn 

định cao. 

- Việc chế tạo thành công OLED cấu trúc ITO/PEDOT+TiO2/MEH-

PPV+TiO2/Alq3/LiF/Al có quang thông khoảng 25 lm/cm2, công suất 44,5 

lm/W và hệ số hoàn màu 43,11 hoàn toàn có triển vọng phát triển thành đèn 

chiếu sáng cỡ nhỏ. Tuy nhiên quang thông và Hệ số hoàn màu của OLED 

chưa cao so với WLED. Để có thể sử dụng OLED làm nguồn sáng cần phải 

nâng cao công suất, cải tiến hệ số  hoàn màu và quang thông của đèn OLED. 

Điều này có thể thực hiện trong các công trình tiếp theo, bằng cách chế tạo 

các lớp hữu cơ/polymer với diện tích lớn hơn và chứa nhiều thành phần phát 

quang  phổ rộng hơn. 
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Chương 4 

NGHIÊN CỨU TÍNH CHẤT CỦA VẬT LIỆU VÀ LINH KIỆN PHÁT  

SÁNG SỬ DỤNG LED VÔ CƠ 

 

4.1. Khảo sát độ dày của lớp phát quang phủ lên chíp LED 

Theo quy trình chế tạo mẫu (Hình 2. 34 trong chương 2) tổ hợp phát quang 

đồng thời được phủ trên đế thủy tinh để khảo sát các đặc trưng quang và đồng thời 

được phủ trên chíp LED xanh dương để tạo LED ánh sáng trắng. Độ dày của lớp 

phủ lên chíp LED có thể ảnh hưởng đến nhiều thông số của WLED như quang 

thông, Hệ số hoàn màu, hay nhiệt độ màu... Việc khảo sát độ dày lớp phát quang 

sau khi phủ lên chíp LED được khảo sát bằng kính hiển vi quang học. Thông số độ 

dày của các mẫu tương ứng với thông số thể tích của mẫu phủ lên chíp LED. Hình 

4. 1 là sơ đồ kích thước của chíp LED xanh dương và chén phản xạ. Hình 4. 2 là ảnh 

chụp qua kính hiển vi của chíp LED xanh dương. 

  

Hình 4. 1. Cấu trúc chíp, đế tản nhiệt và chén phản xạ của LED xanh dương. 

  

Hình 4. 2. Ảnh chụp qua kính hiển vi quang học của chíp LED: Mặt trên (a), mặt 

ngang (b) của chíp LED. 

(a) (b) 

Chíp LED 
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Tổ hợp phát quang được nhỏ lên trên mặt của chíp LED theo các thể tích 

khác nhau. Sau khi khảo sát các thông số của LED, tổ hợp phát quang được tách ra 

để khảo sát chiều dày. Hình 4. 3 là hình ảnh chíp LED sau khi phủ tổ hợp phát 

quang và hình ảnh tổ hợp phát quang được tách khỏi chíp LED để khảo sát độ dày. 

(a)  (b) 

(c)   (d) 

Hình 4. 3. Hình ảnh LED đã phủ tổ hợp phát quang (a, b) và tổ hợp phát quang 

sau khi tách khỏi chíp LED (c, d). 

Tổ hợp phát quang sau khi tách khỏi chíp LED được cắt đều làm hai phần và 

được khảo sát các thông số kích thước như bề dày, đường kính bằng kính hiển vi 

quang học. Kích thước của tổ hợp phát quang được đo bằng thước gắn trên kính 

hiển vi. Từ thước đo ta đọc được bề ngang của chíp LED (d2) và độ dày của tổ hợp 

(l). Hình 4. 4 là Sơ đồ mặt cắt ngang của tổ hợp phát quang sau khi đã tách khỏi 

chíp LED.  
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Hình 4. 4. Mặt cắt ngang của tổ hợp phát quang sau khi đã tách khỏi chíp LED. 

Hình 4. 5 là ảnh chụp qua kính hiển vi của tổ hợp phát quang TH3 

  

Hình 4. 5. Ảnh chụp mặt cắt ngang của lớp phát quang sau khi tách ra khỏi chíp 

của TH3-M1 (a), TH3-M4 (b). 

Bảng 4. 1 là thông số chế tạo và khảo sát chiều dày của tổ hợp phát quang TH3 

Bảng 4. 1. Thông số chế tạo và khảo sát chiều dày mẫu. 

STT Mẫu Thể tích dung dịch phát quang (l) Bề dày (mm) 
1  TH3-M1 8 2 
2  TH3-M2 7 1.7 
3  TH3-M3 6 1.4 
4  TH3-M4 5 1.1 
5  TH3-M5 4 0.9 
6  TH3-M6 2 0.6 

 

l1 

l=2mm 

d1 

l=1,1mm 

(a) (b) 
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4.2. Đặc trưng, tính chất của các lớp vật liệu phủ trong linh kiện WLED 

4.2.1. Vật liệu phát quang YAG:Ce thương mại (YAG:Ce TM) 

4.2.1.1. Cấu trúc, kích thước bột phát quang YAG:Ce TM 

Bột phát quang YAG:Ce TM có kích thước khá lớn, để tăng hiệu quả khi 

trộn lẫn với polymer MEH-PPV hay QDs CdSe/ZnS, YAG:Ce được nghiền nhỏ 

trước khi sử dụng. Hình 4. 6 là kết quả khảo sát kích thước bột phát quang YAG:Ce 

thương mại. 

(a) (b) 

Hình 4. 6. Ảnh SEM bột YAG:Ce TM chưa nghiền (a), sau khi nghiền (b). 

Từ kết quả cho thấy YAG:Ce TM có kích thước phân bố trong khoảng 1÷5 

m. Sau khi nghiền, kích thước có giảm đi đáng kể, có nhiều hạt có kích thước cỡ 

vài trăm nm. Tính chất phát quang của YAG:Ce phụ thuộc nhiều đặc tính kết tinh 

của YAG [53]. YAG có sự kết tinh càng cao thì cường độ phát quang càng lớn. 

Hình 4. 7 là kết quả đo nhiễu xạ tia X của bột YAG:Ce TM theo Pattern: 00-033-

0040, CAS Number: 12005-21-9 (phụ lục 1) 

 

Hình 4. 7. Phổ nhiễu xạ tia X của YAG:Ce TM 
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Từ kết quả cho thấy độ kết tinh của YAG:Ce TM là khá cao với đỉnh mạnh 

nhất là đỉnh (420). 

4.2.1.2. Tính chất quang phát quang của YAG:Ce  TM 

Bột phát quang vô cơ Y3Al5O12:Ce (YAG:Ce) là bột phát quang thương mại 

(YAG:Ce TM) được sản xuất tại Anh, có kích thước 5 m, đỉnh phát quang 545 nm 

được sử dụng để chế tạo WLED hiện nay. Trước khi phủ lên LED chíp chúng tôi đã 

tiến hành nghiên cứu tính chất quang của YAG:Ce TM với nguồn kích thích là Laser 

He-Cd hai bước sóng 325 và 442 nm. Bột YAG:Ce TM thường được trộn với keo 

trong suốt trong vùng khả kiến tạo thành dạng keo bột rồi phủ lên chíp LED xanh 

dương. Trong luận án chúng tôi đã sử dụng loại keo trong suốt là loại Poly(methyl 

methacrylate) (PMMA). Hình 4. 8 trình bày phổ quang phát quang của YAG:Ce TM. 

 

Hình 4. 8. Phổ quang phát quang của bột vô cơ YAG:Ce kích thích tại bước sóng 

325 và 442 nm 

Từ kết Hình 5.8 chúng tôi nhận thấy, bột YAG:Ce TM có cường độ phát quang 

mạnh với bước sóng kích thích 442 nm và cường độ phát quang yếu với bước sóng kích 

thích là 325 nm. YAG:Ce TM có đỉnh phổ phát quang khoảng 545 nm. Tỷ lệ so sánh 

giữa cường độ phát quang được kích thích bằng 442 nm và 325 nm là khoảng 30 lần. 

Theo một số kết quả nghiên cứu trước, YAG:Ce có phổ hấp thụ tại 2 đỉnh 340 nm và 460 

nm (phụ lục 2). Trong đó, đỉnh phổ hấp thụ mạnh là 460 nm. Từ kết quả cho thấy 

YAG:Ce TM có thể kết hợp với chíp LED xanh dương để chế tạo WLED.  
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PMMA có vai trò làm keo và làm thấu kính trong WLED. PMMA làm môi 

trường phân tán, giữ bột YAG:Ce ổn định trên chíp LED. PMMA thường chiếm 50-

80% trong mỗi WLED vì vậy việc khảo sát đặc tính quang phát quang và quang hấp 

thụ là rất cần thiết. Hình 4. 9 và Hình 4. 10 là phổ quang phát quang và phổ truyền 

qua của keo PMMA đã sử dụng. 

 

Hình 4. 9. Phổ quang phát quang của PMMA (1) và bột vô cơ YAG:Ce TM (2) 

kích thích bởi bước sóng 442 nm. 

 

Hình 4. 10. Phổ truyền qua của PMMA. 

Kết quả cho thấy keo PMMA phát quang rất yếu dưới bước sóng kích thích 

442 nm. Việc PMMA phát quang yếu đồng nghĩa với việc hấp thụ kém bức xạ kích 
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thích 442 nm. Điều đó có thể nhìn thấy rõ hơn trên Hình 4. 10, PMMA có độ truyền 

qua trên 90% trong vùng khả kiến. Việc PMMA hấp thụ yếu bức xạ kích thích là một 

lợi thế về mặt quang học cho tổ hợp phát quang thứ cấp. Tại bước sóng kích thích 

442 nm tỷ lệ cường độ phát quang của bột YAG:Ce và keo là khoảng 30 lần. Như vậy 

việc có mặt của keo trong suốt có thể làm giảm đi cường độ phát quang của YAG:Ce 

khoảng 3%. Như vậy thành phần keo PMMA có tác dụng chủ yếu là liên kết các bột 

và gắn bột với chíp LED xanh dương chứ không làm ảnh hưởng đến tính chất quang 

của  bột phát quang YAG:Ce. 

4.2.2. Lớp phủ chứa polymer dẫn MEH-PPV 

Từ kết quả khảo sát phổ hấp thụ và quang huỳnh quang của polymer dẫn 

MEH-PPV (xem Hình 3. 1 trong Chương 3) cho thấy  MEH-PPV có dải hấp thụ 

trong vùng từ  400 đến 550 nm và có đỉnh phổ hấp thụ cao nhất là khoảng 480 nm. 

Phổ phát quang có 2 đỉnh tại 590 nm (vùng ánh sáng vàng) là vùng phát xạ cực đại và 

620 nm (vùng ánh sáng đỏ). Như vậy việc sử dụng MEH-PPV phủ lên chíp LED 

xanh dương là thích hợp về phương diện hấp thụ quang. Với phổ phát xạ của LED 

xanh dương là khoảng 460 nm sẽ là nguồn ánh sáng sơ cấp  rất phù hợp để kích thích 

polymer MEH-PPV phát ra ánh sáng thứ cấp có đỉnh phát quang chủ yếu màu vàng, 

cộng thêm đỉnh phụ là màu đỏ. Việc kết hợp giữa ánh sáng xanh dương và màu vàng 

sẽ cho mắt ta cảm giác trắng. Hơn nữa cộng thêm đỉnh phụ màu đỏ của MEH-PPV, 

WLED chế tạo bằng việc phủ polymer MEH-PPV lên chíp LED xanh dương hứa hẹn 

cho WLED với Hệ số hoàn màu cao. Hình 4. 11 là kết quả phổ phát quang của LED 

xanh dương và polymer MEH-PPV. 
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Hình 4. 11. Phổ phát quang LED xanh dương (1), polymer MEH-PPV (2), phổ tổng 

cộng LED xanh dương và MEH-PPV (3). 

 Đường cong 1 là phổ phát xạ của chíp LED xanh dương được cấp nguồn 3,5 V 

và dòng 200 mA được đo bằng hệ quang phổ phân giải cao Microspec-235b.  Đường 

cong 2 là phổ quang phát quang của MEH-PPV kích thích bởi bước sóng 442 nm. Từ 

kết quả cho thấy việc kết hợp giữa LED xanh dương và polymer MEH-PPV có khả 

năng tạo ra vùng phổ trải rộng từ 400 nm đến 750 nm (đồ thị 3). Một nguồn sáng với 

vùng phổ như vậy là một nguồn sáng khá tốt để sử dụng trong chiếu sáng. 

4.2.3. Lớp phủ  YAG:Ce TM và MEH-PPV 

Với khả năng phát quang mạnh của MEH-PPV tại hai đỉnh 590 nm và 620 nm 

cùng với đỉnh phát quang của YAG:Ce khoảng 545 nm, việc kết hợp giữa bột phát 

quang vô cơ YAG:Ce và hữu cơ MEH-PPV có thể tạo ra được một tổ hợp phát quang 

mới phát ra vùng phổ thứ cấp có dải phổ rộng trong vùng khả kiến khi được kích 

thích bởi chíp LED xanh dương.  Hình 4. 12 là phổ quang phát quang của tổ hợp 

YAG:Ce và MEH-PPV. 
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Hình 4. 12. Phổ phát quang của YAG:Ce: 510-610 nm (độ rộng khoảng 100 nm) (1), 

MEH-PPV: 540-640 nm (độ rộng khoảng 100 nm) (2) và tổ hợp YAG:Ce+MEH-PPV 

(độ rộng khoảng 150 nm) (3) được kích thích bởi bước sóng 442 nm. 

Việc kết hợp giữa bột YAG:Ce và polymer MEH-PPV khiến dải phổ phát 

quang được mở rộng hơn. YAG:Ce có phổ quang phát quang được trải rộng từ 

khoảng 500 đến 650 nm và đỉnh phổ là 545 nm. Tuy nhiên khi có thêm Polymer 

MEH-PPV trộn lẫn thì phổ phát quang được mở rộng hơn trong khoảng từ 500 đến 

750 nm và đỉnh phát quang là khoảng  580 nm. Việc mở rộng phổ như vậy sẽ có lợi 

thế hơn các loại WLED thương mại trên thị trường là loại chỉ có YAG:Ce phủ trên 

chíp LED xanh dương.  

4.2.4. Lớp phủ chứa chấm lượng tử (QDs CdSe/ZnS) 

Chấm lượng tử CdSe/ZnS có cường độ phát quang khá mạnh khi được kích 

thích bằng laser 442 nm. Hình 4. 13 là phổ hấp thụ và quang phát quang của dung 

dịch Qds CdSe/ZnS. Kết quả được khảo sát bằng hệ đo phổ phân giải cao và hệ đo 

phổ hấp thụ UV/VIS/NIR Jasco V570. 
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Hình 4. 13. Phổ hấp thụ (1) và phổ huỳnh quang (2) của dung dịch QDs CdSe/ZnS. 

Từ kết quả phổ hấp thụ và phát quang ta thấy chấm lượng tử CdSe/ZnS có 

đỉnh phổ hấp thụ tại bước sóng 550 nm và có bờ hấp thụ kéo dài từ 550 đến vùng tử 

ngoại. Khi được kích thích bởi bước sóng 442 nm chấm lượng tử có đỉnh phổ phát 

quang tại 570 nm và có phổ trải rộng từ 490 - 650 nm. Chấm lượng tử sử dụng 

trong luận án là loại CdSe có vỏ bọc là ZnS (9 lớp ZnS) được chế tạo bởi nhóm 

nghiên cứu Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam. Với các chấm lượng 

tử CdSe không có lớp vỏ bọc, sẽ có đỉnh phổ phát quang là 510 nm. Trong trường 

hợp CdSe được bọc vỏ thì không những cường độ phát quang sẽ tăng mạnh mà đỉnh 

phổ phát quang cũng dịch về phía sóng dài. Kết quả cho thấy, khi được kích thích 

bởi bức xạ 442 nm, ngoài đỉnh phát quang 570 nm là do hiệu ứng vỏ bọc, còn xuất 

hiện đỉnh 510 nm là do đỉnh phổ của các chấm lượng tử CdSe chưa được bọc vỏ 

[46, 78]. Sự xuất hiện đỉnh phổ 510 nm và đỉnh phổ 570 nm có ý nghĩa rất lớn đến 

việc chế tạo tổ hợp phát quang có vùng phổ trải rộng trong vùng khả kiến. Từ phổ 

hấp thụ của chấm lượng tử CdSe/ZnS cho thấy chấm lượng tử này cũng rất thích 

hợp cho việc sử dụng LED xanh dương bước sóng 460 nm làm nguồn kích thích quang. 

Hình 4. 14 là kết quả phổ quang phát quang của tổ hợp CdSe/ZnS + MEH-PPV.  



99 

 

Hình 4. 14. Phổ quang phát quang của dung dịch CdSe/ZnS (1), MEH-PPV (2) và 

tổ hợp CdSe/ZnS + MEH-PPV (3) 

 Từ kết quả cho thấy việc kết hợp giữa CdSe/ZnS + MEH-PPV sẽ giúp mở 

rộng dải phổ phát quang. Khi kích thích tại bước sóng 442 nm, phổ phát quang của 

tổ hợp QDs CdSe/ZnS và MEH-PPV trải rộng từ 490 đến 720 nm.  

Như kết quả trong phần 4. 1. 2, Hình 4. 12 tổ hợp giữa YAG:Ce và Polymer 

MEH-PPV trộn lẫn thì phổ phát quang được mở rộng hơn trong khoảng từ 500 đến 

750 nm và đỉnh phát quang là khoảng  580 nm. Như vậy từ kết quả quang phát 

quang của các mẫu (Hình 4. 14), ta thấy rằng tổ hợp CdSe/ZnS và MEH-PPV có 

đặc tính phát quang giống như tổ hợp YAG:Ce và Polymer MEH-PPV và có thể ứng 

dụng được trong việc chế tạo WLED. Nếu sử dụng tổ hợp CdSe/ZnS và MEH-PPV 

phủ lên LED xanh dương có thể chế tạo được WLED với vùng phổ rộng hơn so với 

WLED vô cơ thương mại trên thị trường.  

4.2.5. Vật liệu phát quang YAG:Ce  tổng hợp (YAG:Ce CT) 

4.2.5.1. Cấu trúc tinh thể hình thái học 

Bột phát quang YAG:Ce sau khi tổng hợp bằng phương pháp sol-gel nhiệt độ 

thấp (YAG:Ce CT) được khảo sát các đặc trưng cấu trúc, kích thước cũng như các 

đặc tính quang. Hình 4. 15 là kết quả nhiễu xạ tia X của bột YAG:Ce CT với nồng 

độ Ce là 2%, ủ tại các nhiệt độ khác nhau trong không khí.  



100 

Từ kết quả cho thấy tinh thể YAG:Ce CT có quá trình tinh thể hóa mạnh, 

phụ thuộc nhiều vào nhiệt độ ủ. Tại nhiệt độ ủ 240 oC chưa thấy xuất hiện các đỉnh 

nhiễu xạ. Các đỉnh nhiễu xạ chỉ suất hiện khi nhiệt độ ủ từ 700 oC. Từ kết quả cho 

thấy xuất hiện đỉnh (111) của Ce2O do lượng Ce là còn dư. Độ kết tinh của YAG:Ce 

tăng mạnh ở nhiệt độ ủ > 1000 oC. Trong điều kiện thí nghiệm của luận án YAG:Ce 

được ủ tại nhiệt độ cao nhất là 1200 oC, kết quả đã xuất hiện các đỉnh của YAG như 

(420), (532), (642),... là những đỉnh mạnh của YAG:Ce TM [68]. Từ kết quả cho 

thấy khả năng tinh thể hóa của YAG:Ce có thể được cải thiện hơn khi được ủ trong 

nhiệt độ cao hơn 1200oC. 

 

Hình 4. 15. Phổ nhiễu xạ tia X của YAG:Ce CT tại các nhiệt độ ủ khác nhau: a 

(240 oC); b (700 oC); c (800 oC); d (900 oC); e (1000 oC); f (1100 oC); g (1200 oC). 

Hình 4. 16 là kết quả ảnh hiển vi điện tử quét (SEM) của bột YAG:Ce CT. 

Từ kết quả cho thấy YAG:Ce CT có kích thước từ 10 đến 600 nm phụ thuộc nhiều 

vào nhiệt độ ủ. Kích thước của mẫu tăng dần theo nhiệt độ ủ. Tại nhiệt độ ủ cao 

nhất 1200 oC không nhìn thấy rõ ranh giới của các hạt. Trong trường hợp này kích 

thước hạt lớn nhất và trên 600 nm. Kích thước hạt YAG:Ce CT càng lớn khi nhiệt 

độ ủ càng cao. 
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(a) (b) 

(c) (d) 

(e) (f) 

Hình 4. 16. Ảnh SEM của bột YAG:Ce tại các nhiệt độ ủ khác nhau: a (700 oC);  

b (800 oC); c (900 oC); d (1000 oC); e (1100 oC); f (1200 oC). 
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4.2.5.2. Tính chất quang phát quang của YAG:Ce CT 

Bột YAG:Ce CT được khảo sát tính chất quang hấp thụ và huỳnh quang 

bằng hệ quang phổ UV/VIS/NIR Jassco V570 và hệ quang phổ phân giải cao 

Microspec-235b. Hình 4. 17 là kết quả phổ hấp thụ của YAG:Ce CT và phổ quang 

phát quang của YAG:Ce với bước sóng kích thích là 442 nm. 

 

Hình 4. 17. Phổ hấp thụ (đường cong 1) và quang phát quang (đường cong 2) của 

YAG:Ce CT tại bước sóng kích thích 442 nm. 

Từ phổ hấp thụ ta thấy YAG:Ce có đỉnh hấp thụ tại bước sóng 455 nm rất phù 

hợp với phổ hấp thụ của YAG TM (phụ lục 2). Đây là vùng ánh sáng xanh dương, 

cũng chính là vùng phổ phát xạ của chíp LED xanh dương InGaN. Như vậy bột 

YAG:Ce CT có thể sử dụng để phủ lên chíp LED xanh dương để tạo ánh sáng trắng. 

Việc đo phổ hấp thụ đối với mẫu bột là tương đối khó, đòi hỏi phải đo bằng hệ quả 

cầu tích phân. Đối với bột YAG:Ce TM chúng tôi đã sử dụng hệ UV/VIS/NIR 

Jassco V570 để khảo sát phổ hấp thụ nhưng không thu được kết quả. Đây có lẽ là do 

kích thước của hạt YAG:Ce là lớn (cỡ m). Đối với bột YAG:Ce CT với kích thước 

nhỏ hơn rất nhiều (cỡ nm) nên có thể khảo sát được đặc trưng hấp thụ bằng hệ 

UV/VIS/NIR Jassco V570. 
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Hình 4. 18. Phổ quang phát quang của bột YAG:Ce CT tại các nhiệt độ ủ khác 

nhau, thời gian ủ 2h: (1) 700 oC; (2) 800 oC; (3) 900 oC; (4) 1000 oC; (5) 1100 oC; 

(6) 1200 oC. 

Phổ phát quang là một trong những tham số quan trọng trong việc đánh giá 

ứng dụng cho chiếu sáng. Từ kết quả cho thấy phổ quang phát quang của YAG:Ce 

CT có đỉnh phổ phát quang là khoảng 520 nm phù hợp với dịch chuyển của mức 

4f→5d của ion Ce3+trong mạng tinh thể YAG khi bị kích thích bởi bước sóng 442 

nm (Hình 4. 18). Kết quả cho thấy cường độ phát quang phụ thuộc nhiều vào nhiệt 

độ ủ, nhiệt độ ủ càng cao cho cường độ phát quang càng cao. Từ phổ phát quang 

cho thấy bước sóng đỉnh phát quang của YAG:Ce không phụ thuộc vào nhiệt độ ủ. 

Kết quả này cũng trùng hợp với các kết quả của các tác giả khác trên thế giới [9, 86, 

90, 93, 95]. 

4.2.5.3. Phân bố kích thước hạt YAG:Ce CT khảo sát bằng hệ LB-550. 

Bột YAG:Ce còn được khảo sát kích thước hạt bằng hệ LB-550. Thông 

thường để đo kích thước hạt bằng hệ LB-550, bột YAG:Ce được hòa tan trong dung 

dịch nước khử ion (phương pháp truyền thống). Hình 4. 19 (1) là kết quả phân bố 

kích thước hạt của dung dịch YAG:Ce bởi hệ LB-550. 
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(1) (2) 

Hình 4. 19. Phân bố kích thước hạt YAG:Ce CT ủ tại nhiệt độ 700 oC (a), 1000 oC 

(b) and 1200 oC (c): (1) đo theo phương pháp truyền thống, (2) sử dụng phương 

pháp BNN. 

Kết quả khảo sát bằng hệ LB-550 cho thấy YAG:Ce TH có kích thước phân 

bố từ 200 nm÷ 6000 nm và kích thước hạt lớn dần theo nhiệt độ ủ. Tuy nhiên, kết 

quả cho thấy kích thước hạt lớn hơn so với kết quả khảo sát bằng SEM. Đây cũng là 

do hiệu ứng kết đám của các hạt có kích thước nhỏ (nano mét). Như vậy, bằng 

phương pháp chuẩn bị mẫu truyền thống, việc sử dụng hệ LB-550 cho kết quả kích 

thước hạt khác xa so với kết quả FE-SEM. Hình 4. 19 là kết quả khảo sát sự phân 

bố kích thước hạt của mẫu YAG:Ce CT bằng hệ LB-550 với sự trợ giúp của kỹ 

thuật chuẩn bị mẫu- Phương pháp tạo bụi  nano (BNN) đã trình bày trong chương 2. 

Từ kết quả cho thấy kích thước hạt quan sát được nhỏ hơn nhiều so với kết 

quả khi chưa sử dụng phương pháp BNN. Trong mẫu ủ tại nhiệt độ 700 oC (a) kích 

thước hạt phân bố từ 4 ÷ 17 nm, mẫu ủ tại 1000 oC kích thước hạt phân bố từ 8.7 ÷ 

20 nm. Với mẫu ủ tại nhiệt độ 1200 oC không nhìn thấy các hạt có kích thước nano. 

Kích thước hạt trong trường hợp này cỡ micro mét.  
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4.2.5.4. Tính chất quang phổ của dung dịch bụi nano YAG:Ce TH 

Dung dịch YAG:Ce chuẩn bị bằng phương pháp BNN được khảo sát tính chất 

quang sau khi đo kích thước hạt. Hình 4. 20 là phổ quang phát quang của dung dịch 

YAG:Ce CT. 

 

Hình 4. 20. Phổ quang phát quang của dung dịch YAG:Ce với nồng độ mẫu khác 

nhau, đường cong 2 ứng với nồng độ gấp 2 lần nồng độ của đường cong 1.   

 

Kết quả trên Hình 4. 20 cho thấy dung dịch được tạo bằng phương pháp 

BNN có phổ quang phát quang trùng với phổ phát quang của bột YAG:Ce ban đầu. 

Việc dung dịch YAG:Ce chuẩn bị bằng phương pháp BNN có phổ phát quang như 

trên cho thấy các hạt trong dung dịch với sự phân bố kích thước đo được bằng 

phương pháp LB-550 chính là các hạt YAG:Ce CT. Như vậy, có thể thấy phương 

pháp BNN đã tách và thu được các hạt nano từ bột YAG:Ce CT. Bằng phương pháp 

BN bột YAG:Ce được khảo sát kích thước một cách khá chính xác và gần với kết 

quả khảo sát bằng SEM. Từ kết quả trên cũng cho thấy phương pháp BNN rất có 

ích và cần thiết khi sử dụng hệ LB-550 để khảo sát phân bố kích thước hạt.  
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4.3. Đặc trưng, tính chất của LED trắng (WLED) 

WLED chế tạo được khảo sát đặc trưng I-V và độ ổn định theo thời gian 

bằng hệ Everfine YT1000 và LCS-100. Hiệu suất lượng tử của các tổ hợp cũng 

được tính từ kết quả Điện quang của WLED. Trong quá trình khảo sát thông số của 

WLED chế tạo, WLED thương mại cũng đồng thời được khảo sát để làm kết quả so 

sánh. Trong luận án 2 WLED thương mại loại 1 W và 1 WLED thương mại của 

hãng Philip với công suất 12 W đã được khảo sát. 

4.3.1. Đặc trưng WLED thương mại 

4.3.1.1. Đặc trưng I-V 

Tương tự như OLED, các LED vô được đặt cấp điện áp thuận 3,5 V, dòng 

điện là 200 mA bởi nguồn nuôi Keithley 2602A. Hình 4. 21 là mô tả đường đặc 

trưng I-V của WLED thương mại. Đây là WLED thương mại loại Luxeon 1W - Đài 

Loan. Từ kết quả cho thấy WLED thương mại có thế mở khoảng 2,4 V. 

 

Hình 4. 21. Đặc trưng I-V của WLED thương mại. 

4.3.1.2. Đặc trưng điện huỳnh quang 

Hình 4. 22 là phổ điện quang và tọa độ màu của WLED thương mại loại 1 W 

được khảo sát bằng hệ LCS-100. Với điện áp đặt vào 3,5 V, dòng 200 mA, quang 

thông đo được là 14 lm. Đây là loại WLED thương mại với chất lượng thấp, có tọa 

độ màu là (x=0,196; y=0,128). Với tọa độ màu như vậy LED thương mại này cho 
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màu phổ trội về vùng xanh dương. Hơn nữa, kết quả như trên cho thấy phổ của 

LED còn thiếu nhiều vùng xanh lá cây và vùng màu đỏ. Đây chính là lý do mà hệ 

LCS-100 không đo được nhiệt độ màu của LED thương mại này (trong trường hợp 

này nhiệt độ màu sẽ lớn hơn 10000 K). Không đo được nhiệt độ màu nên không có 

kết quả Hệ số hoàn màu. 

 

Hình 4. 22. Phân bố phổ năng lượng của WLED  thương mại và hệ tọa độ màu. 

Hình 4. 23 là kết quả phổ điện quang và tọa độ màu của WLED thương mại 

loại 1 W khác được khảo sát bằng hệ Everfine YT1000. 

 

Hình 4. 23. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED thương mại khảo 

sát bằng hệ Everfine YT1000. 

Với loại WLED khảo sát bằng hệ Everfine YT1000, cho kết quả quang thông 

là 22 lm, nhiệt độ màu là 5173oK và Hệ số hoàn màu 79.8. 
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Đèn WLED của Philip là loại đèn sử dụng chíp LED xanh dương kích thích 

lớp phosphor phát quang màu vàng (chính là lớp vỏ của đèn). Hình 4. 24, Hình 4. 25 

là kết quả phổ điện quang và tọa độ màu của đèn WLED thương mại của hãng Philip 

với công suất 12 W được khảo sát bằng hệ Everfine YT1000. Kết quả cho thấy đèn 

LED philip có Hệ số hoàn màu là 80,8 và cho ánh sáng màu vàng với tọa độ màu 

(x=0,4597; y=0,4100). 

 

Hình 4. 24. Phân bố phổ năng lượng của đèn WLED thương mại 12 W. 

 

Hình 4. 25. Hình ảnh và tọa độ màu của đèn WLED thương mại 12 W. 

4.3.1.3. Độ ổn định theo thời gian 

Độ ổn định của WLED được khảo sát bằng hệ LCS-100. LED thương mại 

được cấp điện áp 3,5 V và dòng điện là 200 mA. Với các LED vô cơ, thời gian thắp 

sáng là liên tục khoảng 3- 4 h/ngày. Hình 4. 26 là độ ổn định theo thời gian của 

quang thông LED TM được khảo sát lần 1, lần 2, lần 3, lần lượt theo các ngày 

03/10/2012, 01/11/2012, 01/02/2013.  
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(a) 

 

(b) 

 

(c) 

Hình 4. 26. Độ ổn định theo thời gian của quang thông LED TM: khảo sát lần 1 

(a), lần 2 (b), lần 3 (c). 

Từ kết quả quang thông theo thời gian cho thấy WLED có độ ổn định cao, 

với độ thăng giáng từ 0,2 ÷ 0,4%. 

4.3.2. Đặc trưng WLED có cấu trúc 1 (TH1) (YAG:Ce TM/Chíp LED xanh 

dương) 

WLED với cấu trúc YAG:Ce TM/Chíp LED xanh dương được chế tạo bằng 

việc phủ tổ hợp 1 (TH1) lên chíp LED xanh dương với độ dày lớp phủ khác nhau. 

LED xanh dương được sử dụng trong luận án là loại Luxeon 1W - Đài Loan với 
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công suất 1 W, bước sóng đỉnh từ 450 đến 470 nm. Hình 4. 27 là phổ điện quang 

của LED xanh dương.  

 

Hình 4. 27. Phân bố phổ năng lượng của LED xanh dương. 

(a) (b) 

Hình 4. 28. Hệ tọa độ màu (a) và ảnh chụp LED xanh dương 1W(b). 

TH1 được phủ trực tiếp lên chíp LED xanh dương, nên với mỗi WLED chế 

tạo cần phủ trên 1 chíp LED xanh dương riêng. Các chíp LED xanh dương khác 

nhau có bước sóng đỉnh khác nhau vài nm và có công suất cũng khác nhau từ 3-6 

lm. Hình 4. 29 là kết quả khảo sát phổ điện quang của WLED chế tạo bằng cách 

phủ TH1 lên chíp LED xanh dương có đỉnh là 456 nm với độ dày lớp phủ khoảng 

1,1 mm. 
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Hình 4. 29. Phân bố phổ công suất của WLED với TH1. 

WLED với TH1 có nhiệt độ màu là 7936 oK, CRI là 79,4 và có tọa độ màu 

nằm trong vùng ánh sáng trắng. Quang thông của LED đo được là 21 lm. 

Từ phổ công suất của LED, ta tính được hiệu suất lượng tử của TH1 là 

28,73%. Hình 4. 30 là kết quả phân tách phổ của WLED để tính hiệu suất lượng tử 

(phương pháp tính hiệu suất lượng tử được trình bày trong chương 2). 

 

Hình 4. 30. Phổ số photon của WLED: TH1/LED blue 

4.3.3. Đặc trưng WLED có cấu trúc 2 (MEH-PPV/Chíp LED xanh dương) 

WLED với cấu trúc 1 được chế tạo bằng việc phủ trực tiếp TH2 lên chíp 

LED xanh dương với các độ dày khác nhau. Do độ nhớt của TH2 nhỏ nên rất khó 

để tạo được lớp phủ có độ dày đủ lớn. Dưới đây là kết quả về điện và quang của 2 

WLED với độ dày lớp phủ khoảng 30, 80 m. 
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4.3.3.1. Đặc trưng I-V 

Việc chế tạo WLED bằng phương pháp phủ trực tiếp tổ hợp phát quang lên 

trên chíp LED xanh dương có thể làm ảnh hưởng đến đặc trưng điện của LED xanh 

dương. Đặc biệt với lớp phủ là TH2: YAG:Ce TM+MEH-PPV.  MEH-PPV là loại 

polyme dẫn nên rất có thể có ảnh hưởng đến đặc trưng điện của chíp LED xanh 

dương. Để xem sự ảnh hưởng của MEH-PPV, tiến hành khảo sát đặc trưng I-V của 

WLED sau khi được chế tạo. Hình 4. 31 là kết quả đặc trưng I-V của LED xanh 

dương và WLED chế tạo với cấu trúc MEH-PPV/Chíp LED xanh dương. 

  

Hình 4. 31. Đặc trưng I-V của LED xanh dương: LED xanh dương (a), LED xanh 

dương phủ MEH-PPV (b1) và LED xanh dương (b2). 

Kết quả cho thấy việc phủ tổ hợp MEH-PPV lên chíp LED xanh dương, hầu 

như không ảnh hưởng đến tính chất điện của chíp LED. Với chíp LED chưa phủ có 

thế mở khoảng 2,75 V, chíp LED sau khi phủ TH2, có thế mở khoảng 2,7 V. Việc 

thế mở của chíp LED có giảm chút ít so với chíp LED chưa phủ là do khi chíp LED 

được phủ thì việc tỏa nhiệt sẽ khó khăn hơn. Lớp MEH-PPV sẽ cản trở việc tỏa 

nhiệt của chíp, dẫn đến nhiệt độ ban đầu của chíp LED tăng khiến thế mở sẽ nhỏ 

hơn chút ít. 

(a) (b) 
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4.3.3.2. Đặc trưng điện huỳnh quang 

WLED sau khi được khảo sát đặc trưng I-V, tiếp tục được khảo sát các đặc 

trưng điện quang bằng hệ Everfine YT1000. Hình 4. 32 là phổ điện quang và tọa độ 

màu của WLED TH2-M1. 

 

Hình 4. 32. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của chíp LED xanh dương phủ 

TH2, độ dày 30 m. 

Từ kết quả ta thấy thành phần phổ của WLED TH2-M1chủ yếu là phần màu 

xanh dương. Do độ dày TH2 nhỏ nên phần ánh sáng màu vàng của MEH-PPV chiếm 

tỷ lệ rất nhỏ, tọa độ màu của WLED chế tạo theo tổ hợp 2 nằm trong vùng ánh sáng 

xanh dương, cách xa vùng elip trên hệ tọa độ màu CIE 1931xy. Sở dĩ cường độ 

huỳnh quang của MEH-PPV nhỏ là vì với nồng độ dung dịch MEH-PPV như đã chế 

tạo thì độ nhớt của dung dịch nhỏ, nên rất khó để phủ màng MEH-PPV đủ dày lên 

chíp LED. Trong trường hợp này WLED có quang thông và Hệ số hoàn màu rất nhỏ, 

gần như là LED xanh dương. Thông số cụ thể của WLED được liệt kê trong bản: 

Bảng 4. 2. Thông số của WLED TH2-M1. 

Tọa độ màu (x; y) Hệ số hoàn màu: Ra Nhiệt độ màu Quang thông (lm) 

0.1725; 0,0779 3,4 > 100000 oK 4,34 
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Hình 4. 33 là phổ điện quang và tọa độ màu của WLED TH2-M2 chế tạo 

bằng việc phủ TH2 lên chíp LED xanh dương với độ dày 80 m. Từ kết quả ta 

thấy thành phần màu đỏ của LED chế tạo với tỷ lệ MEH-PPV 5% đã được tăng 

lên, tuy nhiên với cường độ còn khá nhỏ. WLED trong trường hợp này có tọa độ 

màu x= 0.1931, y= 0,0972 

 

Hình 4. 33. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của chíp LED xanh dương phủ 

tổ hợp 2 với độ dày 80 m. 

Từ kết quả phổ điện quang cho thấy, với TH2-M2 thành phần màu đỏ đóng 

góp bởi MEH-PPV đã tăng lên. Việc thành phần phổ vùng đỏ tăng hơn cũng đã làm 

tăng Hệ số hoàn màu của LED từ 3,4 đến 15,8 và quang thông tăng lên không đáng 

kể từ 4,3354 đến 4,4362. Tuy nhiên độ tăng vẫn chưa đủ để có thể tạo được ánh sáng 

trắng và điểm màu (tọa độ x=0.2281; y=0,1822) của LED vẫn nằm ngoài vùng ánh 

sáng trắng (elip) trên hệ tọa độ màu CIE-1931xy. Ánh sáng được tạo ra từ LED này 

cho mắt ta cảm nhận là màu xanh dương là chủ đạo. 

Hiệu suất lượng tử của tổ hợp phát quang là một trong những thông số rất 

quang trọng để đánh giá chất lượng huỳnh quang của tổ hợp phát quang thứ cấp. Từ 

phổ công suất của WLED TH2-M2, hiệu suất lượng tử của TH2 được tính toán. 

Trong trường hợp này LED xanh dương sử dụng có bước sóng là 460 nm. Hiệu suất 

của TH2 tính được là 11,63%. 

MEH-PPV là chất có hiệu suất phát quang lớn. Hiệu suất lượng tử của MEH-

PPV có thể đạt từ 60 ÷ 90% tùy thuộc vào loại dung môi [75, 76, 82, 85]. Tuy nhiên 

từ kết quả tính toán cho thấy hiệu suất lượng tử của TH2 là nhỏ. Nguyên nhân dẫn 
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đến hiệu suất lượng tử của TH2 nhỏ là vì độ dày lớp phủ còn quá nhỏ, chưa đạt đến 

độ dày bão hòa khả năng hấp thụ của MEH-PPV. 

4.3.3.3. Độ ổn định theo thời gian 

MEH-PPV là loại polymer không bền trong môi trường tử ngoại. Việc sử 

dụng MEH-PPV phủ lên chíp LED xanh dương với phổ kích thích có bước sóng đỉnh 

là 457 nm rất có thể sẽ làm ảnh hưởng đến thời gian sống của MEH-PPV. Thực tế với 

2 WLED chế tạo bằng việc phủ tổ hợp 2 lên chíp LED xanh dương có độ ổn định rất 

kém. Thời gian sống của WLED trong trường hợp này rất thấp, nên việc khảo sát độ 

ổn định của WLED này đơn giản và có thể đánh giá bằng mắt người. Hai WLED này 

được cấp nguồn 3,5 V và dòng 200 mA liên tục. Sau thời gian khoảng khoảng 3h thì 

lớp polymer MEH-PPV đã bị tẩy trắng (chuyển thành màu trắng thay vì màu đỏ ban 

đầu). Để tìm nguyên nhân của sự tẩy trắng lớp TH2, màng MEH-PPV được khảo sát 

độ suy giảm cường độ quang phát quang theo thời gian trên hệ quang phổ phân giải 

cao. Tổ hợp 2 được phủ trên đế thủy tinh sau đó ủ 2h tại 120oC trong chân không và 

trong không khí. Kết quả khảo sát sự phân bố cường độ quang huỳnh quang theo thời 

gian của mẫu dưới tác dụng của ánh sáng kích thích 442 nm cho thấy polymer MEH-

PPV rất dễ bị già hóa và bị tẩy trắng (Mẫu ban đầu có màu đỏ, sau quá trình kích 

thích, mẫu chuyển thành màu trắng). Sau khoảng 30 phút, cường độ huỳnh quang của 

mẫu ủ trong không khí giảm đi 12%, mẫu ủ trong chân không giảm đi khoảng 5%. 

Hình 4. 34 là kết quả khảo sát sự phụ thuộc của cường độ quang huỳnh quang theo 

thời gian của màng MEH-PPV.  

 

Hình 4. 34. Sự suy giảm cường độ quang huỳnh quang theo thời gian: Mẫu ủ trong 

không khí (a), mẫu ủ trong chân không (b). 
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Có nhiều nguyên nhân ảnh hưởng đến độ ổn định của MEH-PPV như nhiệt 

độ, bức xạ tử ngoại. Trong điều kiện này màng polymer đã được ủ tới nhiệt độ 120 

oC, trong khi đó nhiệt độ của chíp LED trong lúc hoạt động cao nhất cũng chỉ đạt 

khoảng 80 oC. Như vậy ta có thể coi nhiệt độ không là nguyên nhân làm giảm độ ổn 

định của MEH-PPV. Theo một số tác giả như B.H. Cumpston and Jensen KF, 

Scurlock RD et al, [24, 30, 75, 76] cũng thừa nhận sự già hóa và tẩy trắng của 

polymer MEH-PPV là do sự có mặt của tác nhân Oxy trong không khí: Do polymer 

ban đầu có cấu trúc  chủ yếu là các liên kết Alkyl (C-H). Khi ủ nhiệt trong không 

khí, với sự có mặt của Oxy các liên kết C-H bị thay thế bằng các liên kết Carbonyl 

(C=O). Dưới tác dụng của tia tử ngoại hay bức xạ Blue, các liên kết C=O rất dễ bị 

gẫy đứt khiến polymer bị thay đổi cấu trúc và làm cho cường độ huỳnh quang giảm 

nhanh chóng. Quá trình bẻ gẫy liên kết C-H bởi Oxygen có thể được mô tả trong 

Hình 4. 35. 

 

Hình 4. 35. Quá trình ôxy hóa khiến MEH-PPV bị tẩy trắng. 

Như vậy bước đầu có thể thấy nguyên nhân làm giảm huỳnh quang của 

MEH-PPV là do bức xạ xanh dương (laser He-Cd: 442 nm) và tác nhân oxy tồn tại 

trong linh kiện. Tuy nhiên một thực tế cho thấy, với các WLED chế tạo bằng việc 

phủ TH2 lên chíp LED xanh dương, hiện tượng tẩy màu của lớp phủ vẫn xẩy ra sau 

một thời gian chiếu sáng không liên tục khoảng 100 giờ, mặc dù các LED đó đã 

được chế tạo trong môi trường khí trơ. Có lẽ với liều lượng mạnh của tín hiệu kích 

thích, laser He-Cd (442 nm) thì MEH-PPV sẽ bị tẩy màu nhanh hơn là khi được 
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kích thích bởi tín hiệu xanh dương từ chíp LED xanh dương. Như vậy để có thể 

giảm hiện tượng tẩy màu của MEH-PPV chúng ta cần giảm liều lượng xanh dương 

chiếu vào MEH-PPV. 

4.3.4. WLED với cấu trúc 3: YAG:Ce TM+MEH-PPV/Chíp LED xanh dương. 

Như trong phần trên, Hình 4. 31 là kết quả đặc trưng I-V của LED xanh 

dương và WLED chế tạo với cấu trúc MEH-PPV/Chíp LED xanh dương. Kết quả 

cho thấy việc có thêm thành phần polyme dẫn MEH-PPV phủ lên chíp LED không 

làm ảnh hưởng đến đặc trưng I-V của LED.  Trong tổ hợp cấu trúc 3 này, đặc trưng 

I-V của LED chế tạo được bỏ qua, luận án chỉ tập trung khảo sát các đặc trưng về 

điện quang, Độ ổn định theo thời gian... 

4.3.4.1. Đặc trưng điện quang 

WLED với cấu trúc 3 chế tạo bằng việc phủ TH3 lên chíp LED xanh dương. 

TH3 được phủ trên 6 chíp LED xanh dương với các độ dày lớp TH3 khác nhau 

(Hình 4. 36-Hình 4. 41). Các mẫu được khảo sát phân bố phổ điện quang bằng hệ 

Everfine YT1000. Dưới đây là các kết quả thu được khi đo quang thông của LED 

chế tạo với điện áp thuận 3,5 V, dòng điện 200 mA. 

 

Hình 4. 36. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH3-M1. 
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Hình 4. 37. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH3-M2. 

 

Hình 4. 38. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH3-M3. 

 

Hình 4. 39. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH3-M4. 
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Hình 4. 40. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH3-M5. 

 

Hình 4. 41. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH3-M6. 

Từ các kết quả điện quang của WLED chế tạo với cấu trúc 3 ta thấy thành 

phần phổ của WLED được đóng góp chủ yếu là thành phần xanh dương của chíp 

LED blue và thành phần màu vàng của tổ hợp phát quang MEH-PPV và bột 

YAG:Ce. Với LED TH3-M1 (Hình 4. 36) thành phần tổ hợp phát quang là quá 

nhiều so với thành phần xanh dương nên ánh sáng LED có màu vàng với điểm màu 

nằm ngoài vùng ánh sáng trắng (hình elip trên hệ tọa độ màu CIE-1931xy với tọa độ 

x = 0,33; y = 0,33).  Trong trường hợp này Hệ số hoàn màu thu được là thấp. Việc 

giảm độ dày màng tổ hợp phát quang trong mẫu TH3-M2 (Hình 4. 37), điểm màu 

của WLED đã dịch vào trong vùng ánh sáng trắng và Hệ số hoàn màu của LED đã 

tăng lên. Việc giảm độ dày màng tổ hợp phát quang trong TH3-M3 (Hình 4. 38) 

chưa làm dịch chuyển nhiều điểm màu của WLED. Trong trường hợp này, thành 
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phần màu vàng, thành phần phát quang của tổ hợp TH3 vẫn nhiều hơn so với thành 

phần xanh dương nên điểm màu vẫn nằm trong vùng ánh sáng vàng. Trong 3 mẫu 

TH3-M1, M2, M3 Hệ số hoàn màu không thay đổi nhiều khi thay đổi độ dày của 

màng tổ hợp phát quang. Đây có lẽ là do tại độ dày đủ lớn (> 1,4 mm) thì khả năng 

hấp thụ của màng tổ hợp đã bão hòa. Trong 3 mẫu TH3-M4 (Hình 4. 39), TH3-M5 

(Hình 4. 40), TH3-M6 (Hình 4. 41) thấy Hệ số hoàn màu tăng đáng kể. Mẫu TH3-

M5 với độ dày tương ứng là 0,9 mm có Hệ số hoàn màu cao nhất. Với độ dày màng 

0,6 mm (TH3-M6), WLED có Hệ số hoàn màu giảm là do tại độ dày 0,6 mm thành 

phần ánh sáng màu xanh dương chiếm ưu thế hơn ánh sáng màu vàng. Bảng 4. 3 là 

các thông số cơ bản của các WLED chế tạo với cấu trúc TH3 

Bảng 4. 3. Bảng các thông số của WLED chế tạo với cấu trúc TH3 (YAG:Ce 

TM+MEH-PPV): 

STT Mẫu Độ dày màng 

tổ hợp (mm) 

CRI Tc Quang 

thông (lm) 

CIE (x;y) 

1 TH3-M1 2 61,17 4231 3,2067 0,3870; 0,4420 

2 TH3-M2 1.7 63,2 4215 13,044 0,3822; 0,4180 

3 TH3-M3 1.4 64,3 3397 19,282 0,4243; 0,4267 

4 TH3-M4 1.1 79,6 5765 8,4241 0,3267; 0,3350 

5 TH3-M5 0.9 82,3 6371 8,6749 0,3162; 0,3201 

6 TH3-M6 0.6 78,4 19514 3,4264 0,2630; 0,2522 

 

Hình 4. 42 là đồ thị mô tả mối liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và độ dày màng 

của WLED chế tạo bởi tổ hợp TH3/chíp LED xanh dương. Trong trường hợp này ta 

thấy với độ dày của màng tổ hợp 0,9 mm, Hệ số hoàn màu của WLED là cao nhất 

đạt 82,3. 
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Hình 4. 42. Sự liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và độ dày màng TH3. 

Hình 4. 43 là phổ công suất của các WLED chế tạo với các độ dày khác 

nhau. Đồ thị cho thấy sự chuyển đổi bức xạ xanh dương sang bức xạ màu vàng đỏ 

là khá rõ rệt.  

 

 

Hình 4. 43. Phổ công suất của WLED với TH3: TH3-1(1), TH3-2(3), TH3-3(3), 

TH3-4(4), TH3-5(5), TH3-6(6). 
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Hiệu suất lượng tử của TH3 được tính từ kết quả phổ công suất của WLED 

ứng với các độ dày lớp phủ khác nhau. Hình 4. 44 là đồ thị biểu diễn mối tương 

quan giữa hiệu suất lượng tử của các tổ hợp theo độ dày.  

 

Hình 4. 44. Hiệu suất lượng tử của các tổ hợp theo độ dày. 

Từ kết quả Hình 4. 44 cho thấy hiệu suất lượng tử không phụ thuộc vào độ 

dày màng và cho giá trị quanh 32,8%. Với mẫu có độ dày 0,6 (TH3-M6) có hiệu 

suất lượng tử là 29,8. Đây là do độ dày màng tổ hợp quá nhỏ. Với các mẫu khác khi 

độ dày tăng từ 0,9 đến 2 mm thì hiệu suất lượng tử là không thay đổi nhiều, gần như 

bão hòa. Như vậy TH3 có hiệu suất lượng tử lớn hơn TH1. Đây có lẽ là do đặc tính 

phát quang mạnh của MEH-PPV.  

4.3.4.2. Độ ổn định theo thời gian 

Như đã biết trong trường hợp WLED chế tạo bằng TH2, độ ổn định của 

WLED là không cao. TH2 nhanh chóng bị tẩy màu dưới bức xạ xanh dương. 

Nguyên nhân được dự đoán là do sự có mặt của Oxy, kết hợp với bức xạ xanh 

dương làm gẫy liên kết trong MEH-PPV. Trong trường hợp này WLED được chế 

tạo bằng việc phủ TH3, về kết quả điện quang cho thấy TH3 rất phù hợp cho việc 

chế tạo WLED với Hệ số hoàn màu cao. WLED được cấp điện áp 3 V và dòng 200 

mA liên tục trong thời gian 90 ngày để khảo sát độ ổn định. Hình 4. 45 là kết quả 

khảo sát độ ổn định của LED được thắp sáng liên tục 5h mỗi ngày.  



123 

 

Hình 4. 45. Quang thông của WLED cấu trúc 3: TH3-M5 theo thời gian. 

Từ kết quả cho thấy với cấu trúc TH3-M5, lớp TH3 có độ ổn định cao. Sau 

thời gian 90 ngày thắp sáng, quang thông vẫn tương đối ổn định. Đặc biệt hiện 

tượng tẩy màu chưa thấy xuất hiện. 

4.3.5. Đặc trưng WLED có cấu trúc TH 4 (YAG:Ce TM + MEH-PPV+ 

CdSe/ZnS/Chíp LED xanh dương) 

4.3.5.1. Đặc trưng điện quang 

WLED với cấu trúc 4 chế tạo bằng việc phủ TH4 lên chíp LED xanh dương. 

TH4 được phủ trên 7 chíp LED xanh dương với các độ dày từ 0,6 đến 2,2 mm 

(Hình 4. 46÷Hình 4. 52). Các mẫu được khảo sát phân bố phổ điện quang bằng hệ 

Everfine YT1000. Dưới đây là các kết quả thu được khi đo quang thông của LED 

chế tạo với điện áp thuận 3,5 V, dòng điện 200 mA. 

 

Hình 4. 46. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH4-M1. 
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Hình 4. 47. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH4-M2. 

 

Hình 4. 48. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH4-M3. 

 

Hình 4. 49. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH4-M4. 
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Hình 4. 50. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH4-M5. 

 

Hình 4. 51. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH4-M6. 

 

Hình 4. 52. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH4-M7. 

Từ các kết quả điện quang của WLED chế tạo với cấu trúc 4 ta thấy phổ của 

WLED được trải rộng trong vùng khả kiến. Đặc biệt thành phần huỳnh quang được 

mở rộng hơn và liên tục hơn so với LED chế tạo bằng TH3. Ánh sáng trắng của 

LED ở đây được đóng góp chủ yếu là thành phần xanh dương của chíp LED blue và 

thành phần màu xanh lá cây, màu vàng của tổ hợp phát quang MEH-PPV+ YAG:Ce 

TM + CdSe/ZnS. Tương tự như LED TH3-M1 (Hình 4. 36), LED TH4-M1 (Hình 4. 

46) thành phần phổ phát quang là qúa nhiều so với thành phần xanh dương do độ 

dày màng phủ TH4 lớn nên ánh sáng LED có màu vàng với điểm màu nằm ngoài 

vùng ánh sáng trắng. Trong trường hợp này Hệ số hoàn màu thu được chưa cao. 

Việc giảm độ dày màng tổ hợp phát quang trong mẫu TH4-M2 (Hình 4. 47), điểm 

màu của WLED đã dịch vào trong vùng ánh sáng trắng và Hệ số hoàn màu của LED 

đã tăng lên. Việc giảm độ dày màng tổ hợp phát quang trong TH4-M3 (Hình 4. 48) 

cũng làm dịch chuyển điểm màu của WLED vào gần tâm hình elip hơn. Trong 
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trường hợp này, thành phần màu vàng, thành phần phát quang của tổ hợp TH4 vẫn 

nhiều hơn so với thành phần xanh dương nên màu của LED vẫn trội về ánh sáng 

vàng. Trong 2 mẫu TH3-M1, M2 Hệ số hoàn màu không thay đổi nhiều khi thay đổi 

độ dày của màng tổ hợp phát quang. Đây có lẽ là do tại độ dày này (> 1,5 mm) thì 

khả năng hấp thụ của màng tổ hợp đã bão hòa. Trong 4 mẫu TH4-M3 (Hình 4. 48), 

TH4-M4 (Hình 4. 49), TH4-M5 (Hình 4. 50), TH4-M6 (Hình 4. 51), TH4-M7 

(Hình 4. 52), thấy Hệ số hoàn màu tăng đáng kể. Mẫu TH4-M6 với độ dày tương 

ứng là 0,9 mm có Hệ số hoàn màu cao nhất. Khi độ dày màng của tổ hợp TH4-M7 

giảm xuống 0,6 mm, Hệ số hoàn màu giảm là do tại độ dày này thành phần ánh 

sáng màu xanh dương chiếm ưu thế hơn ánh sáng màu vàng. Bảng 4. 4 là các thông 

số cơ bản của các WLED chế tạo với cấu trúc TH4 

Bảng 4. 4. Bảng các thông số của LED tổ hợp 4. 

Mẫu Độ dày (mm) CRI Tc Quang thông (lm) CIE (x;y) 

TH4-M1 2.2 63,4 4516 9,7214 0,3802; 0,4779 

TH4-M2 2 67,3 5198 12,194 0,3437; 0,4170 

TH4-M3 1.7 72,9 6390 14,435 0,3109; 0,3610 

TH4-M4 1.4 76,7 7388 14,210 0,2964; 0,3322 

TH4-M5 1.1 79,2 29260 8,4633 0,2536; 0,2465 

TH4-M6 0,9 82,5 17753 8,0855 0,2589; 0,2616 

TH4-M7 0.6 79,2 29260 8,4633 0,2536; 0,2465 

Hình 4. 53 là độ thị mối liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và độ dày màng của 

WLED chế tạo bởi tổ hợp MEH-PPV+ YAG:Ce TM + CdSe/Zn/chíp LED xanh 

dương. Trong trường hợp này ta thấy với độ dày của màng tổ hợp 0,9 mm, Hệ số 

hoàn màu của WLED là cao nhất đạt 82,5. 
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Hình 4. 53. Sự liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và độ dày màng TH4. 

Hình 4. 54 là phổ công suất của các WLED chế tạo với các độ dày khác 

nhau. Đồ thị cho thấy sự chuyển đổi bức xạ xanh dương sang bức xạ màu xanh lá 

cây-vàng đỏ là khá rõ dệt.  

 

Hình 4. 54. Phổ công suất của WLED với TH4: TH4-1(1), TH4-2(3), TH4-3(3), 

TH4-4(4), TH4-5(5), TH4-6(6), TH4-7(7). 

Hiệu suất lượng tử của TH4 được tính từ các phổ công suất của WLED ứng 

với các độ dày lớp phủ khác nhau. Hình 4. 55 là độ thị biểu diễn mối tương quan 

giữa hiệu suất lượng tử của các tổ hợp theo độ dày.  
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Hình 4. 55. Hiệu suất lượng tử của các tổ hợp theo độ dày. 

Từ Hình 4. 55 cho thấy hiệu suất lượng tử không phụ thuộc vào độ dày 

màng và cho giá trị quanh 41,6%. Với mẫu có độ dày 0,6 (TH4-M7) có hiệu suất 

lượng tử là 38%. Đây là do độ dày màng tổ hợp quá nhỏ. Với các mẫu khác khi độ 

dày tăng từ 0,9 đến 2,2 mm thì hiệu suất lượng tử là không thay đổi nhiều, gần như 

bão hòa tương tự trong trường hợp TH3. Tuy nhiên trong TH4, hiệu suất lượng tử 

tăng hơn so với TH3. Hiệu suất tăng là do vai trò của chấm lượng tử CdSe/ZnS. 

Theo các công bố trước đây, chấm lượng tử CdSe/ZnS có hiệu suất lượng tử cao 

khoảng  60 -90% [47, 48]. 

 Với các tổ hợp phát quang được kết hợp từ nhiều thành phần như MEH-PPV, 

YAG:Ce, QDs CdSe/ZnS thì yếu tố đồng nhất của tổ hợp là rất quan trọng. Các tổ 

hợp phát quang đồng nhất sẽ tạo ra được một nguồn sáng đồng nhất theo các hướng 

khác nhau. Bằng việc chụp ảnh SEM, hay kính hiển vi điện tử ta chỉ có thể đánh giá 

được độ đồng nhất trên bề mặt của tổ hợp mà rất khó để đánh giá được độ đồng 

nhất bên trong của tổ hợp. Trong luận án chúng tôi đã xử dụng phương pháp đo 

phân bố góc của nguồn sáng để đánh giá độ ổn định của tổ hợp phát quang. Dưới 

Hình 4. 56 là kết quả phân bố góc của WLED chế tạo bằng tổ hợp TH4-M3. 
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Hình 4. 56. Phân bố cường độ theo góc của WLED TH4-M3. 

Từ đồ thị phân bố góc năng lượng cho thấy WLED với tổ hợp TH4-M3 có 

độ phân bố góc khá rộng, 116,8o. Cường độ phân bố là khá đều theo các góc khác 

nhau. Từ kết quả cho thấy tổ hợp YAG:Ce, MEH-PPV và CdSe/ZnS là khá đồng 

nhất. Sự đồng nhất của tổ hợp còn được đánh giá qua Hệ số hoàn màu của WLED 

đo được tại các vị trí góc khác nhau trong Hình 4. 57. 

 

Hình 4. 57. Mối tương quan giữa Hệ số hoàn màu theo góc của WLED TH4-M3. 

Từ kết quả cho thấy tại các góc khác nhau từ -82,8o đến 82,8o Hệ số hoàn 

màu của WLED khá ổn định. Có độ thăng giáng khoảng 2,9%. Kết quả này cho 

thấy với tổ hợp phát quang gồm các thành phần phát quang khác nhau như 

YAG:Ce, MEH-PPV và QDs CDSe/ZnS thì tổ hợp TH4-M3 có độ đồng nhất cao, 

các chất phát quang thành phần đều được phân tán đều trong tổ hợp. 
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4.3.5.2. Độ ổn định theo thời gian 

Như kết quả trên ta thấy việc sử dụng một loại polymer MEH-PPV để chế 

tạo WLED sẽ có độ ổn định rất thấp. Chỉ sau một thời gian ngắn chiếu sáng, MEH-

PPV đã bị tẩy màu, dẫn đến hiệu suất quang giảm nhanh. Trong tổ 3 với sự kết hợp 

thêm YAG:Ce đã giúp giảm được hiện tượng tẩy màu của MEH-PPV. LED chế tạo 

bằng tổ hợp 3 đã có độ ổn định khá tốt. Việc chế tạo WLED bằng tổ hợp 4: MEH-

PPV+ YAG:Ce TM + CdSe đã cho kết quả WLED với Hệ số hoàn màu cao. Tuy 

nhiên với sự có mặt của CdSe, việc khảo sát độ ổn định của WLED trong trường 

hợp này lất rất cần thiết. Hình 4. 58 là đồ thị mô tả độ ổn định của Hệ số hoàn màu - 

CRI của WLED chế tạo bằng tổ hợp 4- TH4-M6 theo thời gian. WLED TH4-M6 

được thắp sáng thường xuyên trong khoảng 3 tháng (trung bình 4h/ngày) với điện 

áp là 3,5 V, dòng điện 200 mA. Sau mỗi tháng sử dụng, LED được khảo sát Hệ số 

hoàn màu liên tục trong 10 phút. 

 

Hình 4. 58. Độ ổn định LED TH4-M6 theo thời gian đo. 

Từ Hình 4. 58 ta thấy lần 1 Hệ số hoàn màu thay đổi từ 81.16 đến 84.50 với độ 
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thăng giáng trung bình là 4,02%; lần 2 là 3,04% và lần 3 là 3,69%. Chúng ta biết rằng 

Hệ số hoàn màu được tính trên 14 tham số màu chuẩn. Với độ thăng giáng như vậy, có 

thể thấy WLED chế tạo bằng tổ hợp TH4 là khá ổn định và bền theo thời gian.  

4.3.6. Đặc trưng WLED có cấu trúc 5 (MEH-PPV+YAG:Ce CT/Chíp LED 

xanh dương) 

4.3.6.1. Đặc trưng điện quang 

WLED với cấu trúc 5 chế tạo bằng việc phủ TH5 lên chíp LED xanh dương. 

TH5 được phủ trên 5 chíp LED xanh dương với các độ dày lớp TH3 từ 0,6 đến 1,7 

mm (Hình 4. 59÷Hình 4. 63). Các mẫu được khảo sát phân bố phổ điện quang bằng 

hệ LCS-100. Dưới đây là các kết quả thu được khi đo quang thông của LED chế tạo 

với điện áp thuận 3,5 V, dòng điện 200 mA. 

 

Hình 4. 59. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH5-M1. 

 

Hình 4. 60. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH5-M2. 
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Hình 4. 61. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH5-M3. 

 

Hình 4. 62. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH5-M4. 

 

Hình 4. 63. Phân bố phổ năng lượng và tọa độ màu của WLED TH5-M5. 

Từ các phổ điện quang của WLED chế tạo với cấu trúc 5 ta thấy phổ của 

WLED được trải rộng trong vùng khả kiến. Đặc biệt thành phần huỳnh quang được 

tăng cường hơn tại vùng bước sóng 520 nm do sự đóng góp của YAG:Ce CT. Phổ 

WLED mở rộng và liên tục hơn so với LED chế tạo bằng TH3. Ánh sáng trắng của 

LED ở đây được đóng góp chủ yếu là thành phần xanh dương của chíp LED blue và 

thành phần màu xanh lá cây, màu vàng của tổ hợp phát quang MEH-PPV+YAG:Ce 

TM+YAG:Ce CT. Tương tự như LED TH3-M1 (Hình 4. 36) và LED TH4-M1 

(Hình 4. 46), LED TH5-M1 có thành phần tổ hợp phát quang là qúa nhiều so với 

thành phần xanh dương do độ dày màng phủ TH5 lớn nên ánh sáng LED có màu 
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vàng với điểm màu nằm trong vùng ánh sáng trắng. Trong trường hợp này Hệ số 

hoàn màu thu được chưa cao. Việc giảm độ dày màng tổ hợp phát quang trong mẫu 

TH5-M2 (Hình 4. 60), điểm màu của WLED đã dịch vào trong gần tâm elip vùng 

ánh sáng trắng và Hệ số hoàn màu của LED đã tăng lên. Việc giảm độ dày màng tổ 

hợp phát quang trong TH5-M3 (Hình 4. 61) cũng làm dịch chuyển điểm màu của 

WLED vào gần tâm hình elip hơn. Trong trường hợp này, thành phần màu vàng, 

thành phần phát quang của tổ hợp TH5 vẫn nhiều hơn so với thành phần xanh 

dương nên màu của LED vẫn trội về ánh sáng vàng. Trong 2 mẫu TH5-M1, M2 Hệ 

số hoàn màu không thay đổi nhiều khi thay đổi độ dày của màng tổ hợp phát quang. 

Đây có lẽ là do tại độ dày này (> 1,4 mm) thì khả năng hấp thụ của màng tổ hợp đã 

bão hòa. Trong 4 mẫu TH5-M3 (Hình 4. 61), TH5-M4 (Hình 4. 62), TH5-M5 (Hình 

4. 63), thấy Hệ số hoàn màu tăng đáng kể. Tại mẫu TH5-M4 với độ dày tương ứng 

là 0,9 mm có Hệ số hoàn màu cao nhất. Việc giảm độ dày màng xuống 0,6 mm 

(TH5-M5) khiến Hệ số hoàn màu giảm là do tại độ dày này thành phần ánh sáng 

màu xanh dương chiếm ưu thế hơn ánh sáng màu vàng. Bảng 4. 5 là các thông số cơ 

bản của các WLED chế tạo với cấu trúc TH5. 

Bảng 4. 5. Bảng các thông số của LED tổ hợp 5. 

Mẫu Độ dày (mm) CRI Tc CIE (x;y) 

TH5-M1 1.7 69,57 5176 0,3421; 0,3783 

TH5-M2 1.4 70,14 3867 0,3934; 0,4041 

TH5-M3 1.1 71,32 4086 0,3801; 0,3878 

TH5-M4 0,9 84,36 9367 0,2986; 0,2620 

TH5-M5 0,6 78,14 6667 0,3137; 0,3039 

Hình 4. 64 là độ thị mối liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và độ dày màng của 

WLED chế tạo bởi tổ hợp MEH-PPV+ YAG:Ce TM + CdSe/Zn/chíp LED xanh 
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dương. Trong trường hợp này ta thấy với độ dày của màng tổ hợp 0,9 mm, Hệ số 

hoàn màu của WLED là cao nhất đạt 82,5. 

 

Hình 4. 64. Sự liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và độ dày màng TH5 

Việc khảo sát các thông số điện quang của các mẫu TH5 được thực hiện trên 

hệ LCS-100. Kết quả phổ phân bố công suất của hệ cho dưới dạng ảnh nên trong 

trường hợp này hiệu suất lượng tử của TH5 là chưa được tính. Hình 4. 65 là kết quả 

khảo sát mối liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và công suất của LED xanh dương. 

 

Hình 4. 65. Sự liên hệ giữa Hệ số hoàn màu và công suất LED xanh dương. 

Từ Hình 4. 65 cho thấy trong khoảng công suất từ 200 đến 1000 mW, Hệ số 

hoàn màu không phụ thuộc vào công suất của LED xanh dương.  
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4.3.6.2. Độ ổn định theo thời gian 

Như các WLED chế tạo bởi các tổ hợp 1, 2, 3, và 4. Với WLED chế tạo bằng 

tổ hợp cấu trúc 5 cũng được khảo sát độ ổn định theo thời gian. Hình 4. 66 là đồ thị 

mô tả độ ổn định của Hệ số hoàn màu - CRI của WLED chế tạo bằng TH5- M4 theo 

thời gian. WLED TH5-M4 được thắp sáng thường xuyên trong khoảng 3 tháng 

(trung bình 4h/ngày) với điện áp là 3,5 V, dòng điện 200 mA. Sau mỗi tháng sử 

dụng, LED được khảo sát Hệ số hoàn màu liên tục trong 10 phút. 

 

Hình 4. 66. Độ ổn định LED TH5-M4 theo thời gian đo. 

Từ kết quả độ ổn định của LED TH5-M4 ta thấy Hệ số hoàn màu thay đổi từ 

84.12 đến 84.48 với độ thăng giáng trung bình là 0,37% khảo sát lần 1; lần 2 là 

0,48% và lần 3 là 0,5%. 

Kết luận chương 4 

 Từ các kết quả về phổ hấp thụ và quang phát quang của các tổ hợp cho thấy: 

 Các chất phát quang MEH-PPV, YAG:Ce TM, QDs CdSe/ZnS và 
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YAG:Ce CT có khả năng hấp thụ mạnh vùng bước sóng xanh dương, là 

các chất phát quang mạnh trong các vùng ánh sáng xanh lá cây, vàng và 

đỏ (từ 500 ÷ 700 nm). Các chất này phù hợp làm lớp phủ lên chíp LED 

xanh dương kích thích tạo ra các phổ phát quang mà tổ hợp của chúng 

là ánh sáng trắng. 

 Việc kết hợp các chất phát quang MEH-PPV, YAG:Ce TM, QDs 

CdSe/ZnS và YAG:Ce CT có thể tạo ra được các tổ hợp phát quang 

mới với vùng phổ phát quang trải rộng và liên tục trong vùng khả kiến. 

 Việc kết hợp YAG:Ce với polymer MEH-PPV và QDs CdSe/ZnS đã 

cải thiện được đáng kể hệ số hoàn màu của WLED, tăng hiệu suất 

lượng tử.  

 Kĩ thuật BNN cho phép không những làm giàu lượng bột nano YAG:Ce chế tạo 

bằng phương sol-gel nhiệt độ thấp, mà còn phân chia được bột có kích thước 

hạt khác nhau. Bột nano YAG:Ce CT với đỉnh phát quang tại 520 nm là vật liệu 

phù hợp để phủ lên chíp LED xanh dương, tạo ra LED trắng. Các LED trắng 

này cho hệ số hoàn màu thích hợp, độ ổn định cao, do đó hoàn toàn có thể sử 

dụng làm nguồn  chiếu sáng rắn.  

 LED trắng chế tạo từ các tổ hợp 3 (TH3), 4 (TH4) và 5 (TH5) cùng một độ dày 

màng (0,9 mm) có hệ  số hoàn màu tương ứng là 82,3; 82,5; và 84,6. Các giá trị 

này cao hơn so với hệ  số hoàn màu của LED trắng thương mại (CRI là 79,8) và 

đèn LED trắng 12 W của Philip (CRI là 80,8). 

 Hiệu suất lượng tử và hệ số hoàn màu của tổ hợp phát quang  phụ thuộc không 

đáng kể vào độ dày lớp phát phủ, nhưng phụ thuộc mạnh vào thành phần các 

chất phát quang trong lớp phủ tổ hợp. Trong các lớp phủ tổ hợp từ TH1 đến 

TH4 thì lớp TH4 cho hiệu suất lượng tử cao hơn cả.  
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KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

 

 Để hoàn thành mục tiêu chế tạo và nghiên cứu các đặc trưng điện quang của 

vật liệu lai nano sử dụng cho chiếu sáng rắn như OLED và LED chúng tôi đã tiến 

hành trên các hệ công nghệ và phân tích trên các hệ thiết bị hiện đại, có độ tin cậy 

cao. Các kết quả chính của luận án là: 

1. Sử dụng phương pháp quay phủ li tâm đã chế tạo các màng mỏng tổ hợp 

(PEDOT+TiO2 và MEH-PPV+TiO2) chứa nano ôxit titan thương phẩm (kích 

thước ~5 nm) và nano TiO2 chế tạo (~7 nm). Trên cơ sở các màng mỏng tổ 

hợp đã chế tạo thành công OLED cấu trúc ITO/PEDOT+TiO2/MEH-

PPV+TiO2/Alq3/LiF/Al và khảo sát các đặc trưng điện quang, các thông số 

khác của linh kiện sau khi đóng vỏ. 

2. Các kết quả khảo sát phổ hấp thụ và quang phát quang của MEH-PPV và Alq3 

cho thấy: 

 MEH-PPV hấp thụ mạnh vùng ánh sáng xanh dương và có phổ phát quang 

mạnh vùng ánh sáng màu vàng. Từ phổ hấp thụ tính được độ rộng vùng 

cấm của MEH-PPV là ~ 2,1 eV. 

 Alq3 hấp thụ mạnh vùng ánh sáng 400 nm và phát quang vùng ánh sáng 

530 nm. Từ phổ hấp thụ tính được độ rộng vùng cấm của Alq3 vào khoảng 

2,8 eV 

3. So với các linh kiện OLED chế tạo từ tổ hợp MEH-PPV+TiO2 thương mại thì 

OLED chế tạo từ tổ hợp tổ hợp MEH-PPV+TiO2 chế tạo cho thế mở thấp hơn 

và đây là yếu tố cải thiện hiệu suất phát quang và độ ổn định của OLED. 

4. Luận án đã tổng hợp thành công bột YAG:Ce nano sử dụng làm lớp tổ hợp 

phủ lên chíp LED xanh dương. Chế tạo 5 loại tổ hợp phát quang cho WLED 

với các độ dày lớp phủ khác nhau để khảo sát các thông số của đèn WLED. Từ 

các kết quả về phổ hấp thụ và quang phát quang của các tổ hợp cho thấy: 
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 Các chất phát quang MEH-PPV, QDs CdSe/ZnS và YAG:Ce CT hấp thụ 

mạnh vùng bước sóng xanh dương, đồng thời phát quang mạnh trong các vùng 

ánh sáng xanh lá cây, vàng và đỏ (từ 500 ÷ 700 nm). Các chất này phù hợp 

làm lớp phủ lên chíp LED xanh dương, bức xạ của LED kích thích lớp phủ tổ 

hợp, kết hợp với phổ của LED tạo ra tổng phổ phát quang ánh sáng trắng. 

 Việc kết hợp các chất phát quang MEH-PPV, YAG:Ce TM, QDs CdSe/ZnS 

và YAG:Ce CT có thể tạo ra được các tổ hợp phát quang mới với vùng phổ 

phát quang trải rộng và liên tục trong vùng khả kiến, cải thiện được đáng kể  

hệ số hoàn màu của WLED, tăng hiệu suất lượng tử.  

 Kĩ thuật BNN cho phép không những làm giàu lượng bột nano YAG:Ce chế 

tạo bằng phương sol-gel nhiệt độ thấp, mà còn phân chia được bột có kích 

thước hạt khác nhau. Bột nano YAG:Ce-tổng hợp với đỉnh phát quang tại 

520 nm là vật liệu phù hợp để phủ lên chíp LED xanh dương, tạo ra  LED 

trắng. Các LED trắng này cho hệ số hoàn màu thích hợp, độ ổn định cao, do 

đó hoàn có thể sử dụng làm nguồn  chiếu sáng rắn.  

5. LED trắng chế tạo từ các tổ hợp 3 (TH3), 4 (TH4) và 5 (TH5) cùng một độ 

dày màng (0,9 mm) có hệ  số hoàn màu tương ứng là 82,3; 82,5; và 84,6. Các 

giá trị này cao hơn so với hệ  số hoàn màu của LED trắng thương mại (CRI là 

79,8) và đèn LED trắng 12 W của Philip (CRI là 80,8). Kết quả cho thấy vai 

trò của vật liệu lai là rất lớn trong việc nâng  cao chất lượng của các linh kiện 

chiếu sáng. 

6. Hiệu suất lượng tử và hệ số hoàn màu của tổ hợp phát quang  phụ thuộc không 

đáng kể vào độ dày lớp phát quang, nhưng phụ thuộc mạnh vào thành phần 

các chất phát quang trong lớp phủ tổ hợp. Trong các lớp phủ tổ hợp từ TH1 

đến TH4 thì lớp TH4 cho hiệu suất lượng tử cao hơn cả.  

7. Việc chế tạo thành công OLED với cường độ phát quang khoảng 25 lm/cm2, 

công suất 44,5 lm/W và hệ số hoàn màu 43,11 cho thấy OLED hoàn toàn có 

triển vọng ứng dụng làm nguồn sáng trong tương lai gần. Tuy nhiên quang 
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thông và Hệ số hoàn màu của OLED chưa cao so với WLED. Để có thể sử 

dụng OLED làm nguồn sáng cần phải nâng cao công suất, cải tiến hệ số  hoàn 

màu và quang thông của đèn OLED. Điều này có thể thực hiện trong các công 

trình tiếp theo, bằng cách chế tạo các lớp hữu cơ/polymer với diện tích lớn 

hơn và chứa nhiều thành phần phát quang  phổ rộng hơn. 
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PHỤ LỤC 

 
Phụ lục 1:  Pattern: 00-033-0040, CAS Number: 12005-21-9 

Phụ lục 2: Genaral information of YAG:Ce 
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