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Kapitel 1

Vorwort

Das Jahr 2015 wurde als das �Internationale Jahr des Lihts und der Liht-

tehnologie� [1℄ deklariert - Zeit und Gelegenheit, einen Blik in die bisherigen

Lihttehnologien und zukünftigen Entwiklungen zu werfen.

Als Er�nder der Glühlampe gilt Thomas Alva Edison, da es ihm im Jahr

1879 erstmals gelang, eine Lampe herzustellen, welhe einige Stunden Liht

aus elektrishem Strom erzeugte [2℄. Die Glühlampe wurde verbessert und

über 130 Jahre produziert und verwendet. Erst im Jahr 2009 wurde diese

durh einen Beshluss der Europäishen Kommission shrittweise verboten, so

dass in der Europäishen Union ab dem Jahr 2012 keine Glühlampe mehr

produziert oder verkauft werden darf [3℄. Selbst die �Weiterentwiklung� der

Glühlampe, die Halogenlampe, ist, wie auh alle Lampen mit einer shlehteren

Energiee�zienzklasse als �B�, ab dem Jahr 2016 in Produktion und Verkauf

verboten.

Abbildung 1.1:

Glühlampe [4℄

Ein Argument für diesen Beshluss war die Ine�zienz

der Glühlampe (Abbildung 1.1), da aufgrund der Tempera-

tur des Glühdrahtes und dem Plank'shen Strahlungsgesetz

nur etwa 5% der aufgenommenen elektrishen Leistung in

sihtbares Liht umgewandelt wird; der gröÿte Anteil wird

als Wärme im infraroten Spektralbereih emittiert. Als Heiz-

körper (�Heat Ball�) hätte die Glühlampe daher eine sehr

hohe E�zienzklasse, unter dem Aspekt der Beleuhtung,

zu deren Zwek sie übliherweise konstruiert und verwendet

wurde, sollte diese e�zienteren Lihterzeugungs-Systemen

weihen.
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Die Halogenlampe ist dem Konstruktionsprinzip der Glühlampe reht ähn-

lih; die Erzeugung des sihtbaren Lihts über einen Glühdraht ist bei beiden

gleih. Im Glühraum der Halogenlampe be�ndet sih jedoh kein Vakuum oder

reines Edelgas, sondern ein Halogenid-haltiges Gas. Von der Glühwendel abge-

dampftes Material kondensiert an der kühleren Glaswand, geht eine (kurzfris-

tige) Verbindung mit dem Halogenid ein, welhes bei hoher Temperatur, d.h.

in der Nähe des Glühdrahtes, in die Ausgangsmaterialien zerfällt [5℄. Auf diese

Weise wird abgedampftes Material, im Gegensatz zur Glühlampe, zum Glüh-

draht zurükgeführt. Daher ist insbesondere eine höhere Glühtemperatur der

Halogenlampe möglih [6℄, wodurh aufgrund des Wien'shen Vershiebungs-

gesetztes die Emissionskurve zu kleineren Wellenlängen hin vershoben wird,

so dass die Emission, bei gleiher elektrisher Leistung, im sihtbaren Liht

erhöht wird und die E�zienz somit gesteigert wird. Trotzdem bleibt die E�zi-

enz der Halogenlampe hinter der Leuhtsto�- und Energiesparlampe deutlih

zurük [7℄.

Abbildung 1.2: Ener-

giesparlampe [8℄

Die Energiesparlampe (Abbildung 1.2) untershei-

det sih von der Leuhtsto�ampe durh die Integra-

tion der Elektronik in den Lampensokel und somit

durh eine kompaktere Bauweise [9℄ für den Hausge-

brauh. Die Funktionsweise der Leuhtsto�ampe be-

ruht auf der Ionisation von Queksilberdampf und der

Rekombination der Ionen mit Elektronen unter Frei-

setzung von ultravioletter (UV-) Strahlung, welhe an

der Innenseite des Glaskolbens durh eine Konversionsshiht in sihtbares,

weiÿes Liht umgewandelt wird; niht absorbierte UV-Strahlung wird durh

das Glas ge�ltert, so dass die UV-Strahlung die Lampe niht verlässt [10℄.

Aufgrund der hohen Güte der Konversionsshiht kann ein groÿer Teil der von

der Shiht absorbierten UV-Strahlung in sihtbares Liht umgewandelt wer-

den . Allerdings wird bei diesen Lampen höherenergetishe (UV-)Strahlung

in etwas niederenergetishe, sihtbare Strahlung umgewandelt, was einen Ver-

lust an Energie bedeutet. Des weiteren muss die E�zienz der für die Herstel-

lung (�Zünden�) und Aufrehterhaltung der Ionisation notwendigen Elektronik

mit berüksihtigt werden. Trotzdem gehören die Leuhtsto�- und die Ener-

giesparlampe zu den e�zientesten Lampen und werden nur durh die LED

(Light-Emitting Diode; Leuhtdiode) übertro�en [7℄.
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Abbildung 1.3:

LED-Lampe [11℄

Als groÿe Konkurrenz zu den bisherigen Leuhtteh-

nologien steht die LED, deren Funktionsprinzip auf

Halbleiterbasis beruht, d.h. durh die Rekombination ei-

nes Elektrons mit einem Loh wird ein (sihtbares) Pho-

ton erzeugt [12, 13℄. Aufgrund der direkten Umwandlung

von elektrisher Energie in Liht ist die E�zienz, durh

Eliminierung anderer Prozesse, entsprehend hoh und

bislang ungeshlagen [7℄. Allerdings ist, durh die ener-

getishe Di�erenz zwishen Elektron und Loh, die Wel-

lenlänge des Photons sharf de�niert, es entsteht also

kein weiÿes, sondern monohromatishes Liht. Durh

Zusammenshaltung mehrerer LEDs untershiedliher Farben lässt sih shein-

bar weiÿes Liht erzeugen, allerdings kann dies, aufgrund des fehlenden kon-

tinuierlihen Übergangs, als unangenehm empfunden werden. Ähnlih wie bei

der Funktionsweise der Leuhtsto�ampe lässt sih, mit UV-emittierenden

LEDs, mittels Konversionsshiht sihtbares Liht mit kontinuierlihem Spek-

trum erzeugen [13℄, was jedoh E�zienzverluste verursaht. Auh beim Betrieb

der LED ist eine Vorshalt-Elektronik notwendig [14℄, wodurh die E�zienz

etwas gemindert wird, jedoh wie bei der Energiesparlampe in die LED-Lampe

integriert werden kann.

Trotzdem ist die Lihterzeugung von weiÿem Liht mit kontinuierlihem

Spektrum mittels LEDs sehr e�zient und bietet neben der hohen Shaltfestig-

keit auh eine lange Lebensdauer [15℄.

Allen oben genannten Leuhttehnologien ist dabei gemeinsam, dass diese

im Vergleih zur ausgeleuhteten Flähe als punkt- (Glüh-/Halogen-/Energie-

sparlampe) oder linienförmig (Leuhtsto�ampe) angesehen werden können.

Abbildung 1.4: OLED [16℄

Im Gegensatz dazu ist die OLED (Orga-

ni Light-Emitting Diode; organishe Liht-

emittierende Diode) die erste Beleuhtungs-

tehnologie, die intrinsish groÿ�ähig ist

und damit, imGegensatz zu den anderen Be-

leuhtungstehnologien, keine Streushih-

ten o.Ä. zur groÿ�ähigen Anwendung benö-

tigt. Ähnlih wie die LED beruht das Funk-

tionsprinzip der OLED auh auf der Rekombination von Elektronen und Lö-

hern, allerdings sind hierbei die verwendeten Materialien von der organishen
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Chemie abgeleitet. Trotz der noh niht ausgeprägten Etablierung der OLED

im Alltag hat diese einige Vorteile zu bieten, welhe die Nahteile bereits so

weit aufwiegen, dass diese im industriellen Maÿstab wie beispielsweise in Dis-

plays [17℄ und Fernseher [18℄ eingesetzt wird; zum Einsatz als Allgemeinbe-

leuhtung hingegen fehlt noh der Durhbruh [19℄. Natürlih hat auh die

OLED-Tehnologie, wie jede andere Liht-Tehnologie, Vor- und Nahteile,

die im Folgenden näher betrahtet werden.

6%

39%
11%

28%

16%

 direkte Emission
 Substratmode
 Wellenleitermoden
 Oberflächenplasmon
 Absorption

 

 

Abbildung 1.5: Energiekanäle und deren Anteile einer OLED (Shihtsystem

in Anhang A)

Abbildung 1.5 zeigt die mittels Simulation berehneten Anteile der Ener-

giekanäle einer typishen OLED. Hervorzuheben ist hierbei, dass ohne weitere

Maÿnahmen hier nur etwa 16% der in einer OLED erzeugten (Liht-)Energie

diese direkt verlassen kann; aufgrund physikalisher Gegebenheiten liegt dieser

Anteil typisherweise bei weniger als 25% [20℄. Neben der Absorption aufgrund

niht absolut verlustfreier Materialien sind der gröÿte verbleibende Anteil von

78% jedoh Energiekanäle der OLED, die bei Niht-Nutzung verloren gehen.

Da deren Verwertung zu einer höheren Lihtauskopplung niht unmittelbar

möglih ist, zugleih allerdings ein sehr groÿes Steigerungspotential der Ef-

�zienz bietet (und nebenbei durh die Vermeidung von Abwärme auh die

Lebensdauer der OLED erhöhen kann), wird im Folgenden dieser Arbeit auf

bestimmte Eigenshaften der OLED eingegangen und vershiedene Verfahren

zur Verbesserung der Lihtauskopplung der OLED vorgestellt und untersuht

werden.
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Die Themen sind wie folgt gegliedert:

Kapitel 2 stellt das allgemeine Prinzip der OLED dar und geht auf den Auf-

bau, die Funktionsweise und Eigenshaften sowie die Grundlagen der

verwendeten Simulation ein.

Kapitel 3 greift die Methode der Kugelshiht-Lithographie zur Emissions-

steigerung der OLEDs auf.

Kapitel 4 behandelt die in manhen OLED-Materialien auftretende Doppel-

brehung und deren Auswirkungen auf die Emission der OLED.

Kapitel 5 geht auf die Dotierung zur Absenkung des Brehungsindexes orga-

nisher Shihten und deren Auswirkungen ein.

Kapitel 6 zeigt die Methode der selbst-kristallisierenden Hohindex-Shihten

zur E�zienzsteigerung und Verbesserung der Abstrahlharakteristik von

OLEDs auf.

Kapitel 7 fasst die Kapitel zusammen und zeigt weitere Entwiklungsmög-

lihkeiten.

Bei weiterführenden und ergänzenden Daten und Informationen wird an

gegebener Stelle auf den Abshnitt im Anhang verwiesen.
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Kapitel 2

Allgemeine Grundlagen von

OLEDs

2.1 Motivation

Bevor auf die Details der OLED eingegangen wird, kommt zunähst eine all-

gemeine Betrahtung der Frage: �Was ist eine OLED?�.

Als einfahe Erklärung kann eine OLED als eine beshihtete Glassheibe

betrahtet werden, die beim Anlegen von Strom leuhtet. Dies ist zwar sehr

allgemein gehalten, zeigt dafür bereits ein paar wesentlihe Eigenshaften einer

OLED auf:

� Die für den Betrieb der OLED notwendigen Shihten sind insgesamt

einige 100 nm dik sind, d.h. etwa 1/100 eines Haar-Durhmessers [21℄

(der Grund für die weitaus höhere Dike des End-Produkts �OLED� sind

Trägermaterial, Verkapselung u.Ä.).

� Zum Aufbringen dieser Shihten ist ein Trägermaterial notwendig. Stan-

dardmässig wird ein Glassubstrat verwendet, durh welhes die erzeugte

Emission abgestrahlt wird, allerdings sind, aufgrund der geringen Dike

der Shihten und der damit vorhandenen Flexibilität, auh (transparen-

te) Folien möglih, so dass die OLED sogar knik- und faltbar gestaltet

werden kann [22℄. Auf weitere möglihe Varianten bezüglih Trägerma-

terial wird, aufgrund der Details, im nähsten Abshnitt genauer einge-

gangen.

� Die aufgebrahten Shihten können (prinzipiell) beliebige Gröÿen und

Formen haben, so dass die OLED in der Gröÿe frei skalierbar ist von der
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Pixel-Gröÿe im Display eines Smartphones [17℄ oder Fernsehers [18℄ bis

hin zur derzeitigen Beleuhtungsgröÿe von einem Dezimeter [19℄. Die Ska-

lierung zu noh gröÿeren OLEDs imMeter-Ausmaÿ bringt allerdings zwei

Probleme mit sih. Zum einen ist auf tehnisher Seite eine sehr saubere

Prozessierung der OLED notwendig; bei Kontamination mit Fremdpar-

tikeln wie z.B. Staub, erleidet sie übliherweise einen Totalausfall; auf

kleiner Flähe mag dies bei vielen, kleinen OLEDs wirtshaftlih zu ver-

kraften sein, bringt hingegen Probleme bei groÿ�ähen OLEDs. Zum

anderen muss auf physikalisher Seite der Stromtransport weiterhin ge-

währleistet bleiben; auf die Details hierzu wird ebenfalls im folgenden

Abshnitt (Abshnitt 2.2) eingegangen.

2.2 Aufbau

Substrat

Anode

Kathode

EML

HTL

ETL

HILO
  
r 

 g
  
a 

 n
  
i 

 k EIL

Abbildung 2.1: Vereinfahtes she-

matishes OLED-Shihtsystem

Zunähst wird von einem sehr vereinfahten OLED-Shihtsystem, welhes

in Abbildung 2.1 dargestellt ist, ausgegangen [20℄:

Beginnend mit dem Glassubstrat folgt diesem die stromleitende, transparente,

Anode aus Indium-Zinn-Oxid (indium-tin-oxide; ITO). Daran shliessen sih

die organishen Shihten, welhe von der re�ektierten Kathode abgeshlos-

sen werden, an. Die organishen Shihten bestehen dabei prinzipiell aus fünf

Shihten in folgender Reihenfolge:

� Lohinjektionsshiht (hole injetion layer ; HIL) soll das Eindringen der

Löher aus der Anode in die organishen Shihten erleihtern.

� Elektronenblokershiht (eletron bloking layer ; EBL) soll verhindern,

dass Elektronen von der gegenüberliegenden Elektrode die Anode errei-

hen. Gleihzeitig ist diese Shiht loh-leitend (hole transport layer ;

HTL) da die Löher weitergeleitet werden müssen.

� Emissionsshiht (emission layer ; EML) ist die Shiht, in der Elektro-
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nen und Löher rekombinieren und sihtbares Liht erzeugen.

� Lohblokershiht (hole bloking layer ; HBL) soll, analog zur EBL

das Durhqueren der Löher zur Kathode verhindern; zur Weiterleitung

der Elektronen ist diese Shiht gleihzeitig elektronen-leitend (eletron

transporting layer; ETL)

� Elektroneninjektionsshiht (eletron injetion layer ; EIL) soll, analog

zur HIL, das Eindringen der Elektronen in die organishen Shihten

erleihtern.

Zur Vereinfahung wird nahfolgend die Shiht von EBL/HTL als HTL und

die Shiht von HBL/ETL als ETL bezeihnet; auf die Notwendigkeit der loh-

bzw. elektronen-blokierenden Eigenshaften wird damit niht immer explizit

hingewiesen.

Prinzipiell lassen sih HIL und EBL/HTL sowie HBL/ETL und EIL mitein-

ander kombinieren; aufgrund energetisher Anforderungen ist dies jedoh niht

ohne Weiteres möglih. Die EML hingegen muss niht als eigene �Shiht� aus-

gebildet sein; eine Rekombination und Emissionserzeugung an der Grenz�ähe

zwishen ETL und HTL ist beispielsweise möglih. Auf notwendige energeti-

she Eigenshaften beim Kombinieren von Shihten mit vershiedenen Aufga-

ben wird im folgenden Abshnitt (Abshnitt 2.3) eingegangen.

Die hier beshriebene OLED ist, da die von den organishen Shihten

erzeugte Emission durh das Substrat und damit durh die Unterseite der

OLED statt�ndet, eine sogenannte bottom-emittierende OLED. Durh Inver-

tierung (Umkehrung der Shihtreihenfolge) der OLED-Shihten ist (theore-

tish) auh eine Abstrahlung auf der dem Substrat gegenüberliegenden Seite

möglih, so dass eine zur Oberseite, d.h. top-emittierende, OLED entsteht. Al-

lerdings müssen dazu die Prozessierung und die Shihten angepasst werden.

Durh semi-transparente Shihten an Ober- und Unterseite ist sogar eine

beidseitig emittierende OLED möglih; hierbei fällt allerdings eine re�ektieren-

de Shiht weg, deren Auswirkung in der OLED im Abshnitt der Simulation

(Abshnitt 2.10) behandelt wird.
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2.3 Funktionsprinzip

Der einfahe Aufbau einer OLED wurde vorangehend erklärt, so dass im Fol-

genden auf die mit den beshriebenen Aufgaben verbundenen Anforderungen

an die vershiedenen Shihten eingegangen und deren Notwendigkeit begrün-

det wird, wodurh auh die elektrishe Funktionsweise einer OLED erklärt

wird [20℄.

Zum Verständnis soll vorab ein Exkurs über die Begri�e HOMO und LUMO

eingeshoben werden [20℄, so dass die spätere Funktionsweise zusammenhän-

gend erklärt werden kann.

E
p*

p

s

s*

pz
sp2

pz
sp2

Abbildung 2.2: Kohlensto�-

Doppelbindung mit binden-

der σ- und π-Bindung so-

wie antibindender σ∗
- und

π∗
-Bindung und einer Anre-

gung; die π-Bindung ist das

HOMO, die π∗
-Bindung das

LUMO [23℄

Im organishen Halbleiter sind elektronishe Anregungen (Wannier-Exiton)

auf ein Molekül beshränkt, so dass zwishen dem energetish höhstgelegenen,

mit Elektronen besetzten Molekülorbital (highest oupied moleular orbital ;

HOMO), aus dem heraus Elektronen leiht angeregt werden können, und dem

energetish niedrigstem, von Elektronen unbesetztem Molekülorbital (lowest

unoupied moleular orbital ; LUMO), in das Elektronen durh Anregung ge-

langen können, untershieden wird (siehe Abbildung 2.2).

Nah diesem Exkurs wird nun auf die elektrishe Funktionsweise der OLED

eingegangen; nahfolgende Abbildung 2.3 stellt die ablaufenden Prozesse she-

matish dar [20℄.

Über die Anode und Kathode werden jeweils Löher bzw. Elektronen inji-

ziert (Shritt 1). Um dies möglihst e�zient mahen zu können, sollte die

Anode eine möglihst hohe und die Kathode eine möglihst niedrige Austritts-

arbeit aufweisen. Die Ladungsträger werden über die entsprehende organi-

she Leitershiht zum Emitter weitertransportiert (Shritt 2). Zur möglihst

vollständigen Rekombination der Ladungsträgerpaare auf dem Emitter soll-

te dieser das energetish höhste HOMO der Loh-transportierenden und das
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Abbildung 2.3: Elektrishe Funktionsweise einer OLED [20℄; ΦA: Austritts-

arbeit der Anode, ΦB,h/e: Aktivierungsbarriere der Löher bzw. Elektronen,

ΦK: Austrittsarbeit der Kathode, (1): Injektion von Löhern (Anode) und

Elektronen (Kathode), (2): Transport zur Emissionsshiht, (3): Bildung eines

Frenkel-Exzitons, (4): Rekombination unter Aussendung von Liht; die ohne

Rekombination durhlaufenden Ladungsträger führen zu Lekströmen, welhe

hier niht dargestellt sind

energetish niedrigste LUMO der Elektronen-transportierenden Seite besitzen.

Da die Austrittsarbeiten der Anode bzw. Kathode im Vergleih zum Emitter

somit eine energetish groÿe Barriere darstellen, werden ein oder mehrere ETL

bzw. HTL eingesetzt, die den groÿen energetishen Untershied auf mehrere,

energetish geringere, Di�erenzen reduzieren und dadurh die Injektion der

Ladungsträger verbessern und die Elektronen und Löher leiht zum Emit-

ter transportieren. Dort tre�en die Elektronen im LUMO und die Löher im

HOMO aufeinander und können auf einem Molekül zusammentre�en; die wird

als Frenkel-Exziton bezeihnet (Shritt 3). Durh die Rekombination kann ein

Photon erzeugt werden, so dass shliesslih aus den injizierten Ladungsträger-

paaren Liht erzeugt wird (Shritt 4).

Falls Löher auf die Seite des Elektronentransports und/oder Elektronen

auf die Seite des Lohtransports gelangen, können diese, statt auf dem Emit-
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ter, in der jeweiligen Elektronen- oder Lohtransportshiht zusammentre�en,

was, da diese Shihten normalerweise als ausshlieÿlihe Transport- und niht

als Emissionsshiht dienen, zur Rekombination und Erzeugung unerwünshter

E�ekte führt, da aufgrund des energetishen Untershieds und der Materialaus-

legung kaum Photonen im sihtbaren Bereih erzeugt werden. Im Extremfall,

dass Elektronen zur Anode oder Löher zur Kathode gelangen, führt dies zum

Verlust der dafür eingebrahten Energie. Um dies zu verhindern, werden die

Shihten EBL und HBL möglihst in direktem Kontakt zur EML gebraht.

Die HBL besteht dazu, neben dem zur Funktionsweise als ETL notwendigen

LUMO, aus einem energetish möglihst tiefen HOMO; die EBL analog dazu,

neben der Funktion als HTL mit entsprehendem HOMO, aus einem möglihst

hohen LUMO. Diese groÿe Di�erenz zwishen zwei untershiedlihen LUMO-

bzw. HOMO-Niveaus ist für die Injektion und den Transport der Ladungsträ-

ger hinderlih, zum Blokieren hingegen sehr nützlih.

2.4 Materialklassen

Bei den OLEDs werden zwei vershiedene Arten der verwendeten organishen

Materialien untershieden: Polymere und kleine Moleküle [24℄; die Struktur-

formeln von ausgewählten Molekülen sind in Abbildung 2.4 dargestellt.

Polymere sind langkettige Moleküle, die übliherweise mittels Drehshleuder-

Beshihtung (spin-oating), Rakeln oder Drukverfahren aufgebraht werden.

Vorteilhalt ist die Prozessierung bei Normaldruk und damit der Verziht auf

Hohvakuum, nahteilig ist die Einshränkung, dass ein für das jeweilige Mo-

lekül geeignetes Lösungsmittel verwendet werden muss. Ferner sollten sih die

zur Herstellung der Shihten eingesetzten Lösungsmittel untereinander niht

beein�ussen, da sonst bei der Prozessierung einer neuen Shiht darunterlie-

gende bereits aufgebrahte Shihten angegri�en oder sogar abgelöst werden

können [24℄.

Aufgrund der molekularen Struktur der Polymere (�Spaghetti�-ähnlih) ist

eine Anordnung der Moleküle in einer planaren Ebene leiht vorstellbar und

war auh frühzeitig bekannt [25℄. Dass dies Auswirkungen auf die elektrishe

Funktionsweise und vor allem auf die Abstrahlung hat, ist daher leiht ver-

ständlih [26�30℄. Dass auh kleine Moleküle, vor allem solhe, die symme-

trish sind, eine Orientierung aufweisen und deren gezielte Untersuhung und
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(a) PEDOT, ein Vertreter der Polymere

und somit mit ketten-artiger Struktur
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O
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(b) Alq

3

, ein Vertreter der kleinen Mole-

küle mit kugelförmiger Geometrie

NN

() CBP, ein Vertreter der kleinen Mole-

küle mit längliher Geometrie

NN

(d) BPhen, ein Vertreter der kleinen Mo-

leküle mit komplexer Geometrie

Abbildung 2.4: Skelettformeln aus der Klasse der Polymere und kleinen Mole-

küle

Nutzung ist eine neuere Entdekung [31�38℄. Dementsprehend lassen sih Mo-

leküle ebenfalls nah Orientierung untersheiden, wobei diese von vershiede-

nen Faktoren (Material, darunterliegende Shiht und deren Behandlung, Auf-

dampfparameter) abhängt und daher niht paushal gegeben ist [28, 39, 40℄.

Bei den Emissionsshihten werden zwei Systeme untershieden: bei Gast-

Wirt-Systemen (guest-host-system) werden die Löher und Elektronen über ein

Zwishenmaterial (Wirts-(host-)Material) zum eigentlihen Gast-(guest-)Emis-

sionsmolekül weitergeleitet. Dadurh werden Wehselwirkungen zwishen ge-

bildeten Exzitonen und noh freien Ladungsträgern sowie, aufgrund der gerin-

gen Konzentration der Emissionsmoleküle im Gast-System, Wehselwirkungen

zwishen den Exzitonen untereinander vermieden [41, 42℄, so dass die E�zienz

gesteigert wird.

Bei den Emittern soll zwishen den beiden in dieser Arbeit verwendeten

Arten der Elektrolumineszenz untershieden werden; weitere Emitter-Arten

wie die thermish aktivierte verzögerte Fluoreszenz (Thermally Ativated De-

layed Fluoresene; TADF) und Triplet-Triplet-Auslöshung (Triplet-Triplet-
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Annihilation; TTA) werden daher niht behandelt. Fluoreszente Emitter emit-

tieren nur bei Relaxation eines Elektrons aus dem Singulett-Zustand (S1) in

den Grundzustand (S0), phosphoreszente Emitter senden ein Photon bei Re-

laxation eines Elektrons aus dem Triplet-Zustand (T1) in den Grundzustand

(S0); da dieser Übergang jedoh verboten ist, ist hier eine Aufweihung der

Spinpolarisation notwendig [20℄. Eine Anregung auf das Singlett-Niveau ist

hingegen durh direkte Absorption von Liht möglih; für eine Anregung des

Triplett-Niveaus mit Liht ist hingegen ein Übergang vom Singlett- auf das

Triplett-Niveau notwendig. Elektrish entstehen jedoh aufgrund der Multipli-

zität der Spin-Paarung der Elektronen ein Singulett-Niveau und drei Triplett-

Niveaus:

Singulett :
1√
2
(|↿⇂> −|⇃↾>)

Triplett :



















|↿↾>
1√
2
(|↿⇂> +|⇃↾>)

|⇃⇂>

2.5 E�zienz

Nahdem die E�zienz einer OLEDs bereits im Vorwort (Kapitel 1) genannt

wurden, wird diese nun genauer behandelt und de�niert.

Allgemein ist die externe Quantene�zienz (external quantum e�ieny ;

EQE) de�niert als das Verhältnis abgestrahlter Photonen zu injizierten La-

dungsträger(paaren) [43℄, d.h.:

EQE =
Anzahl abgestrahlter Photonen

Anzahl injizierter Ladungsträger(paare)

(2.1)

Für die OLED lässt sih dies umshreiben [44℄:

EQE = γ · η
S/T

· q
e�

· η
aus

(2.2)

Hierbei bezeihnet

� γ die Ladungsträgerbalane, d.h. das Verhältnis vom Rekombinations-

strom J

r

und dem gesamten Strom J: γ = J

r

J

.

� η
S/T

den Singulett-Triplett-Faktor. Für �uoreszente Emitter ist, da nur

der niht-entartete Singulett-Zustand genutzt und der 3-fah entartete

Triplett-Zustand niht zur Strahlung beiträgt, η
S/T

= 1

4
. Für phospho-

reszente Emitter hingegen ist η
S/T

= 1, wodurh sih der groÿe Vorteil
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von phosphoreszenten Emittern zeigt. Diese De�nition ist allerdings nur

für reine �uoreszente Emitter korrekt; bei thermish angeregter verzöger-

ter Fluoreszenz (thermally ativated delayed �uoresene; TADF) liegen

das Singulett- und Triplett-Niveau energetish nahe beieinander, so dass

über thermishe Anregung ein Ladungstransport vom Triplett-Niveau

auf das Singlett-Niveau möglih ist, wodurh der �uoreszente Emitter

ebenfalls einen Teil der Triplett-Niveaus in Strahlung umwandeln kann

[45℄ und η
S/T

somit zwishen den Werten eines rein �uoreszenten bzw.

rein phosphoreszenten Emitters liegen kann, d.h.

1

4
≤ η

S/T

≤ 1.

� q
e�

die Quantene�zienz des Emitters in der OLED. Unter Abwesenheit

von Rükkopplung auf den Emitter (z.B. durh ein unendlih ausgedehn-

tes Medium) ist die interne Quantene�zienz (internal quantum e�ien-

y ; IQE) q über die strahlende Rate Γ
s

und niht-strahlende Rate Γ
ns

de�niert [36℄:

q =
Γ
s

Γ
s

+ Γ
ns

Der Ein�usses des elektromagnetishen Feldes auf den Emitter und des-

sen strahlende Rate in einem OLED-Shihtsystem aufgrund der an den

Grenz�ähen re�ektierten Strahlung wird durh den Purell-Faktor F be-

rüksihtigt, so dass für die tatsählihe bzw. e�ektive Quantene�zienz

q
e�

in einer OLED gilt [46℄:

q
e�

=
F · Γ

s

F · Γ
s

+ Γ
ns

� η
aus

den Auskoppelfaktor. Aufgrund des Brehungsindexes der organi-

shen Shihten, insbesondere der Emissionsshiht, be�ndet sih die vom

Emitter abgegebene Strahlung in einem Medium mit hohem Brehungs-

index. Beim Verlassen der OLED und Abstrahlung an Luft kommt es

daher an Grenz�ähen oberhalb bestimmter Winkel zur Totalre�exion,

so dass niht die gesamte vom Emitter erzeugte Strahlung das Bauteil

verlassen kann. Das Verhältnis der das Bauteil verlassenden Emission

zur gesamten erzeugten Emission wird als η
aus

bezeihnet und liegt für

OLEDs typisherweise bei η
aus

≈ 20%, da η
aus

≈ 1/(2n2) gilt [47℄, wobei

n hier der gröÿte Brehungsindex in der OLED ist [20℄ (übliherweise

ITO mit nITO,max = 2,1). Da hierbei bereits ein groÿer Verlust in OLEDs

zu erkennen ist, wird dieser im Folgenden genauer betrahtet.
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2.6 Energiekanäle
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Abbildung 2.5: Energiekanäle ei-

ner OLED; die direkte Emission

kann die OLED direkt verlassen; die

Substratmode ist durh das Sub-

strat gefangen, kann aber durh

Modi�kationen zusätzlih ausgekop-

pelt werden; Wellenleitermoden be-

�nden sih in den hoh-brehenden

(Organik-)Shihten; das Ober�ä-

henplasmon ist an der Grenz�ähe

von Organik und Metall-Elektrode

lokalisiert

Niht jedes vom Emitter erzeugte Photon kann das OLED-Bauteil verlas-

sen, daher wird die vom Emitter abgegebene Energie in fünf Energiekanäle

unterteilt, die in Abbildung 2.5 dargestellt sind:

� direkte Emission

� Substrat-Emission / Substratmode

� Wellenleitung / Wellenleitermode

� Kopplung an das Ober�ähenplasmon

� Absorption

Da der Emitter sih in einer der organishen Shihten be�ndet, muss ein er-

zeugtes Photon, das das Bauteil verlassen soll, das Organik-ITO-Shihtsystem

und das Glassubstrat passieren. Im einfahsten Fall erfolgt die direkte Abstrah-

lung an Luft; dieser Energiekanal wird daher als direkte Emission bezeihnet.

Hierbei sind keine weiteren Modi�kationen für die Auskopplung der Photonen

notwendig, so dass dieser Anteil möglihst maximiert wird.

Aufgrund des Brehungsindexes des Glassubstrates von typisherweise

n = 1,5 im Gegensatz zur Luft mit dem Brehungsindex von n ≈ 1,0 tritt

an der Substrat-Luft-Grenz�ähe Totalre�ektion auf. Der hierdurh re�ektier-

te Energiestrom wird als Substrat-Emission oder Substratmode bezeihnet.

Eine analoge Totalre�ektion tritt an der Organik-ITO-Grenz�ähe mit dem

Glassubstrat auf, da die organishen Shihten typisherweise einen Brehungs-

index um n ≈ 1,8 aufweisen. Die hierdurh entstehenden Energieströme werden

als Wellenleitermoden (wave guide mode; WGM) bezeihnet.
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Auf der dem Glassubstrat abgewandten Seite be�ndet sih typisherweise

eine metallishe Elektrode, wodurh eine Organik-Metall-Grenz�ähe entsteht.

Die an dieser Grenz�ähe vorhandenen Ladungsträger können zu Oszillationen

angeregt werden; der zugehörige Energiekanal wird als Ober�ähenplasmon

(surfae plasmon polariton; SPP) bezeihnet.

Da es sih hierbei um eine longitudinale Anregung handelt, ist diese stets

p-polarisiert, in der Grenz�ähe lokalisiert und besitzt ein, in die angrenzenden

Shihten abklingendes, evaneszentes elektrishes Feld, über das die Anregung

möglih ist. Die zugehörige Dispersionsrelation lautet [48�50℄:

kx = k

√

ǫ1ǫ2
ǫ1 + ǫ2

(2.3)

Somit ist der in der Grenz�ähe liegende Wellenvektor des Ober�ähenplas-

mons kx stets gröÿer als der im (unendlih ausgedehnten) Dielektrikum maxi-

mal möglihe Wellenvektor k, so dass sih dieser Energiekanal unmittelbar an

die obere Grenze der Wellenleitermoden anshliesst.

Hierbei sei darauf hingewiesen, dass die Dispersionsrelation (Gleihung (2.3))

nur für unendlih ausgedehnte Medien gilt, d.h. das evaneszente Feld muss

sih vollständig in diesem Medium be�nden. Für die in dieser Arbeit ver-

wendeten OLED-Shihtsysteme ist dies aufgrund der Organik- und Metall-

shihtdike erfüllt oder wird aufgrund anderer E�ekte (z.B. kristalline Shiht

und daher kein 2.Ober�ähenplasmon) vermieden. Für abweihende OLED-

Shihtsysteme mit an das Ober�ähenplasmon angrenzenden dünnen Shih-

ten und deren Auswirkungen sei auf [51℄ verwiesen.

Der letzte Energiekanal entsteht durh die verwendeten Materialien, welhe

eine möglihst geringe optishe Absorption besitzen. In der Realitität lässt sih

diese allerdings niht komplett vermeiden und wird in der OLED insbesondere

aufgrund der mehrfahen Re�ektionen und dem somit oftmaligen Durhlaufen

der geringfügig absorbierenden Shihten relevant.
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2.7 Lihtauskopplung

Die direkte Emission wird per De�nition immer ausgekoppelt, die Absorption

hingegen ist ein Verlustkanal, der durh die Verwendung möglihst absorpti-

onsarmer Materialien verringert wird. Zur Steigerung der Lihtauskopplung

und damit der E�zienz der OLED sollten daher die Substrat-, Wellenleiter-

mode(n) und das Ober�ähenplasmon vermieden oder zusätzlih ausgekoppelt

werden. Hierzu gibt es einige bekannte Ansätze, welhe im Folgenden darge-

stellt werden [52℄.

(a) Makro-Extraktor (zur besseren Darstellung im Ver-

gleih zur OLED stark verkleinert)

Substrat

OLED

(b) Mikro-Halbkugeln

Substrat

OLED

() Antire�ektions-Shiht

Abbildung 2.6: Methoden zur Auskopplung der Substratmode

Durh Modi�kation der Glassubstrat-Seite, die der Luft zugewandt ist, kann

die Re�ektion an der Glas-Luft-Grenz�ähe verhindert werden (siehe Abbil-

dung 2.6). Zum Einen ist dies durh den Einsatz von Halbkreis- oder Halbzy-

linderprismen als Makro-Extraktoren (siehe Abbildung 2.6a) möglih. Durh

den gleihen Brehungsindex wie das Glassubstrat wird die Substratemissi-
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on in diesen Extraktor weitergeleitet und aufgrund der Rundung tri�t jedes

Photon, das vom Mittelpunkt des Extraktors ausgeht, senkreht auf die Glas-

Luft-Grenz�ähe, so dass keine Totalre�ektion auftritt und, bis auf die ge-

ringe Rükre�ektion, die gesamte Substratmode ausgekoppelt wird. Nahtei-

lig hierbei ist, dass dieser Makro-Extraktor erheblih gröÿer sein muss (etwa

Faktor 10) als die leuhtende OLED-Flähe, um die Näherung der radialen

Ausbreitung annehmen zu können, da andernfalls weiterhin starke Re�ektio-

nen und Totalre�ektionen auftreten. Dementsprehend wird der Vorteil der

OLED, �ah und extrem dünn zu sein, zunihte gemaht. Im Labor kann diese

Methode für kleine Test-OLEDs zur genauen Untersuhung eingesetzt werden,

im industriellen Maÿstab hingegen werden Mikrolinsen (siehe Abbildung 2.6b)

verwendet [53�56℄, welhe auf das Glassubstrat aufgebraht werden und � in

verkleinertem Massstab� das gleihe Ziel verfolgen. Die Auskoppele�zienz der

Substratmode ist relativ hoh, da in den Mikrolinsen totalre�ektierte und so-

mit niht ausgekoppelte Emission durh Re�ektion an der Rükseite der OLED

unter einem anderen Winkel auf die Mikrolinsen tri�t und somit die Auskop-

pelwahrsheinlihkeit steigt und somit sehr zur E�zienzsteigerung einer OLED

beitragen kann [57℄. Des weiteren ist auh die Prozessierung auf Folien möglih

und somit sogar für �exible OLEDs geeignet.

Zuletzt sei noh das Aufbringen einer in Shihtdike und Brehungsindex

angepassten zusätzlihen Shiht Antire�ektions-Shiht (siehe Abbildung 2.6)

erwähnt. Da diese übliherweise auf bestimmte Wellenlängen und Winkel ab-

gestimmt ist und somit Emission mit anderen Wellenlängen und/oder Win-

keln weiterhin nur vermindert oder gar niht ausgekoppelt wird, wird diese

in OLED-Strukturen zur Auskopplung der Substratmode niht verwendet. An

dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass die in Kapitel 6 aufgebrahte zusätz-

lihe Shiht über die Vermeidung von Re�ektionen hinaus geht und insbeson-

dere die Auskopplung von Moden ermögliht.

Im Gegensatz zur Substratmode ist die Auskopplung von Wellenleitermo-

den insbesondere bei OLEDs, die zur Substratseite hin emittieren, niht ohne

weiteres möglih, da der Brehungsindex der organishen Shihten überwun-

den werden muss. Als naheliegende Möglihkeit bietet sih an, für das Substrat

ebenfalls ein hoh-brehendes Material zu verwenden und die Moden ähnlih

wie die Substratmoden auszukoppeln [58, 59℄. Aufgrund der meist mit hohen

Kosten verbundenen Substrate sowie dem massiven Eingri� in die optishen

Eigenshaften, ist dies eine wenig praktikable Methode.
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Eine weitere Methode, welhe auh die Substratmoden auskoppeln kann, ist

das Einbringen einer Gitterstruktur in eine oder mehrere organishe Shihten

[60, 61℄.

Wellenvektor kx
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Abbildung 2.7: Gitterwirkung für das Ober�ähenplasmon: ohne Gitter ist kein

Shnittpunkt mit dem Lihtkegel vorhanden; durh Vershiebung der Disper-

sionskurve des Ober�ähenplasmons um den Gittervektor kg ergibt sih eine

Überlappung der Dispersionskurve des Ober�ähenplasmons und des Lihtke-

gels

Da das Gitter auf sämtlihe Moden wirkt und somit auh eine Möglihkeit

der Auskopplung des shwer zugänglihen Ober�ähenplasmons bietet (unter

der Bedingung, dass das Gitter sih im Ein�ussbereih des Ober�ähenplas-

mons be�ndet), wird die Wirkung des Gitters in Abbildung 2.7 am Beispiel

der Dispersionskurve des Ober�ähenplasmons dargestellt [62℄. Ohne Gitter

existiert kein Shnittpunkt zwishen der Dispersionskurve des Ober�ähen-

plasmons und dem Lihtkegel, so dass eine Auskopplung ohne Gitter niht

möglih ist. Mit Gitter wird gemäÿ der Formel:

k′
x = kx ± kg (2.4)

der (ursprünglihe) Wellenvektor kx um den Gittervektor kg vershoben, so

dass sih ein Überlappungsbereih zwishen der (vershobenen) Dispersions-

kurve des Ober�ähenplasmons (bzw. der auszukoppelnden Mode) und dem

Lihtkegel ergibt, so dass dieser Teil an Luft abgestrahlt und somit ausgekop-

pelt werden kann.
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Durh das Gitter werden allerdings niht nur die Substrat- und Wellenleiter-

moden beein�usst. Da aufgrund der Beugung auh ein Teil der normalerweisen

direkten Emission in Substratmoden (oder Wellenleitermoden) umgewandelt

wird, ergibt sih der konträre E�ekt, dass vorher vorhandene direkte Emission

niht mehr ausgekoppelt werden kann. Allerdings ist durh geeignete Maÿnah-

men eine deutlihe Steigerung möglih [57, 63℄.

Eine weitere Möglihkeit der Auskopplung des Ober�ähenplasmons wird

im Folgenden näher betrahtet; hierbei wird zunähst eine Möglihkeit der

Anregung von Ober�ähenplasmonen erklärt.
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Abbildung 2.8: Dispersionskurven von Ober�ähenplasmonen und Lihtlinien

In Abbildung 2.8 ist shematish die Dispersionsrelation des Ober�ähen-

plasmons und des Dielektrikums, in diesem Fall Luft, dargestellt. Die sih

im Dielektrikum be�ndlihe Welle kann zur Ober�ähe einen Winkel θ zwi-

shen 0 ≤ θ ≤ 90° besitzen, so dass der gesamte Bereih zwishen den bei-

den Lihtlinien zugänglih ist. Wie im Diagramm zu sehen ist, ergibt sih

allerdings für ein halbunendlih ausgedehntes Metall und Dielektrikum kein

Shnittpunkt des Ober�ähenplasmons mit der Lihtlinie oder dem zugängli-

hen Bereih. Daher ist die Energie- und Impuls-Erhaltung niht gewährleistet

und das Ober�ähenplasmon kann niht durh das angrenzende Dielektrikum

angeregt werden.

Um trotzdem Ober�ähenplasmonen anregen zu können, muss die Disper-

sionsrelation des Ober�ähenplasmons geändert werden. Da dieses ein senk-

reht zur Grenz�ähe gerihtetes evaneszentes Feld besitzt, wird die Disper-
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sionsrelation bei einem Dielektrikum mit begrenzter Dike durh die hinter

dem angrenzenden Dielektrikum folgende Shiht ebenfalls beein�usst. Um ei-

ne entsprehende Anpassung der Dispersionsrelation zur Anregung des Ober-

�ähenplasmons zu erreihen, muss das angrenzende Dielektrikum daher hin-

reihend dünn sein. Eine Möglihkeit der Anregung ist über die Kretshmann-

Kon�guration (auh: Kretshmann-Raether-Kon�guration) gegeben [64, 65℄.

Zur Vereinfahung soll zunähst Luft als zweites dielektrishes Medium ange-

nommen werden. Das Dielektrikum mit dem wesentlih höheren Brehungs-

index nDielektrikum > nLuft wird zur Vereinfahung weiterhin als Dielektrikum

bezeihnet. Die Luft be�ndet sih hierbei auf der dem Dielektrikum abgewand-

ten Seite des Metalls (siehe Abbildung 2.9).

Metall
SPP

D��	�
���
�

Luft

Abbildung 2.9: Kretshmann-

Kon�guration mit Dielektrikum

und Luft und evaneszentem Feld

des Ober�ähenplasmons an der

Metall-Luft-Grenz�ähe

Die Metallshiht muss hierbei so dünn sein, dass das evaneszente Feld des

Ober�ähenplasmons durh das Metall in die Luft hineinreiht und somit die

dielektrishe Funktion des Metalls eine modi�zierte Dispersionsrelation des

Ober�ähenplasmons ergibt. Da die metallishe Eigenshaft der dielektrishen

Funktion weiterhin erfüllt sein muss, aber gleihzeitig ein gewisser Anteil durh

die dielektrishe Funktion der Luft gegeben ist, ist hier die Abgrenzung zu

zwei Grenzfällen (metallishe bzw. dielektrishe Eigenshaft) niht ohne Wei-

teres gegeben. Am einfahsten vorstellbar ist jedoh die Anshauung, dass bei

der Dispersionsrelation des Ober�ähenplasmons die dielektrishe Funktion

des Metalls �aufgeweiht� wird und daher eine Dispersionsrelation des Ober�ä-

henplasmons entsteht, die durh den im Dielektrikum möglihenWellenvektor

angeregt wird.

Um im Dielektrikum einen Wellenvektor unter einem bestimmten Winkel

zu erzeugen wird meist ein Halbzylinderprisma (oder eine Halbkugel) einge-

setzt, bei dem der Lihtstrahl senkreht auf die Rundung tri�t. Auf diese Weise

ergibt sih eine rotationssymmetrishe Kon�guration, bei der der Wellenvek-

tor immer auf den Mittelpunkt tri�t und dort die zur Grenz�ähe planaren

Komponente kx = nDielektrikum sin θ
2π

λ
besitzt und somit ein entsprehendes

Ober�ähenplasmon anregen kann.
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Bei der Kretshmann-Kon�guration wurde als zusätzlihes Medium jeweils

Luft angenommen. Andere Medien sind hierbei natürlih ebenfalls möglih, al-

lerdings muss, um eine Anregung des Ober�ähenplasmons zu gewährleisten,

der Brehungsindex dieses Mediums unterhalb dem des Dielektrikums liegen.

Ferner ist auh die Metallshihtdike bei der Kretshmann-Kon�guration ent-

sprehend zu berüksihtigen [66, 67℄. Abhilfe kann ggf. gesha�en werden, in-

dem der Brehungsindex des Dielektrikums, durh das das Liht einfällt und

das Ober�ähenplasmon anregt, ebenfalls erhöht wird. Zu beahten ist hierbei

allerdings, dass sih diese Veränderung auh wiederum auf die Dispersionsre-

lation des Oberlähenplasmons auswirkt.

Zusammenfassend kann mittels Kretshmann-Kon�guration ein Ober�ä-

henplasmon angeregt werden. In der Umkehrung, d.h. mit einem bereits ange-

regten Ober�ähenplasmon, lässt sih dies durh die umgekehrte Anwendung

der Kretshmann-Kon�guration zur Abstrahlung eines Ober�ähenplasmons

zur Umwandlung in Liht nutzen. Da in OLEDs das Ober�ähenplasmon über

Nahfeldkopplung angeregt wird, kann die Kretshmann-Kon�guration genutzt

werden, um das Ober�ähenplasmon an Luft auszukoppeln und somit die Ef-

�zienz der OLED zu steigern.

Wie bereits in Abshnitt 2.5 erwähnt, muss in der OLED der Purell-Faktor

berüksihtigt werden. Durh Anpassung von Shihtdiken kann daher die Di-

polabstrahlung insbesondere bei Emittern mit geringer IQE gesteigert werden.

Prinzipiell führt ein hoher Purell-Faktor auh zu einer Steigerung der E�-

zienz einer OLED, da die strahlenden Energiekanäle und somit auh die direkte

Emission gesteigert werden, allerdings ist dies niht notwendigerweise der Fall.

Bei den Simulationen in Kapitel 4 beispielsweise ist zu beahten, wodurh der

Purell-E�ekt entsteht: ein durh eine starke Kopplung an das Ober�ähen-

plasmon hervorgerufener hoher Purell-Faktor kann beispielsweise zu einem

starken optishen Verlustkanal führen, da das Ober�ähenplasmon niht zur

direkten Emission beiträgt und nur sehr shwer ausgekoppelt werden kann,

wodurh sih die externe Quantene�zienz der OLED trotz höherem Purell-

Faktor verringern kann.

Eine weitere Möglihkeit zur Erhöhung der Auskopplung unabhängig von

der Moden-Art ist die Vermeidung des hohen Brehungsindexes der organi-

shen Shihten durh die Absenkung des Brehungsindexes organisher Shih-

ten oder das Einbringen zusätzliher, niedrig-brehender Shihten. Im Idealfall

wird der e�ektive Brehungsindex des OLED-Shihtsystems soweit gesenkt,

23



dass kein Untershied mehr zum Glassubstrat besteht und die Wellenleiter-

moden zu Substratmoden werden. Diese Methode wird in Kapitel 5 näher

behandelt.

2.8 Prozessierung

Die an der Universität Augsburg hergestellten Proben sind aufgrund der leih-

ten Prozessierung übliherweise Substratseitig emittierend. Zur Untersuhung

von Streushihten bzw. als Referenz zu den oberseitig emittierenden OSRAM-

OLEDs wurden auh eigene oberseitig emittierende OLEDs hergestellt. Des

weiteren wurden auh beidseitig emittierende OLEDs hergestellt, so dass zwi-

shen drei untershiedlih emittierenden OLEDs mit entsprehend geänderter

Prozessierung und Shihtaufbau untershieden werden muss.

Bei Substratseitig emittierenden OLEDs wurde als Ausgangsmaterial

(10× 10) cm2
groÿe Glasplatten mit bereits vorstrukturierter ITO-Shiht ver-

wendet, so dass nah der Vereinzelung mittels Glasshneider (2× 2) cm2
groÿe

Substrate entstanden. Die Shihtdike von ITO weist aufgrund der Herstel-

lung Werte von 140 nm und 180nm auf. Diese Substrate wurden im Reinraum

für jeweils 10Minuten im Ultrashallbad mit Aeton (Reinheit >99,9%), Iso-

propanol (Reinheit >99,9%) und demineralisiertes Wasser gereinigt. Zwishen

der Reinigung mit Isopropanol und Wasser wurden die Substrate mit demi-

neralisiertem Wasser abgespült. Nah dem letzten Reinigungsshritt wurden

die Substrate mittels Drukluft troken geblasen. Zur Erhöhung der Austritts-

arbeit vom ITO sowie zur besseren Benetzung wurden die Proben für 30min

UV-Ozon behandelt. Die erste aufgebrahte organishe Shiht der Substra-

te bestand aus einer PEDOT:PSS-Mishung, welhe mittels Drehshleuderbe-

shihtung (spin-oating) auf die ITO-Seite mit höhster Beshleunigungsstufe

und 5000U/min für 30 s aufgebraht wurde, so dass die Shihtdike typisher-

weise 45 nm beträgt. Das Polymer liegt hierbei in wässriger Lösung vor, so dass

das gesamte Substrat damit beshihtet wurde und durh die weitere Prozes-

sierung Lekströme möglih sind. Aufgrund der Verhältnisse von Shihtdike

der organishe Shihten (≈100 nm�200 nm) zu den lateralen Abmessungen

(≈ cm) sowie den Leitfähigkeiten der Metall-Elektroden und der der organi-

shen Shihten sind diese jedoh vernahlässigbar.

Neben der elektrishen Bedeutung der PEDOT:PSS-Shiht als Lohinjekti-

onsshiht dient diese zugleih als Glättungsshiht der rauen ITO-Shiht, so
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dass das Eindringen von ITO-Spitzen in darüberliegende Shihten reduziert

wird und eine planare Flähe entsteht.

Zum Troknen der PEDOT:PSS-Shiht wurden die Substrate für 30min

auf einer Heizplatte bei 120 ◦C gelegt. Die so entstandenen Substrate wurden

in eine Handshuh-Box mit Shutzatmosphäre (reiner Stiksto� mit Sauersto�-

und Wasser�lterung) eingeshleust und in eine in diese integrierte Aufdampfan-

lage eingebaut. Die organishen Materialen wurden bei einem typishen Druk

von 4 · 10−7mbar mit einer Aufdampfrate von 1Å/s verdampft. Eine Ausnah-

me hiervon sind die Auskoppelstrukturen mit Shihtdiken > 200nm; diese

wurden mit 2Å/s�2,5Å/s aufgedampft. Zur Bedampfung wurden (1× 1) cm2

groÿe Shattenmasken zum Begrenzen der organishen Shiht verwendet. Zu-

letzt wurde die Metall-Elektrode bestehend aus Ca und Al mittels Finger-

Masken aufgedampft; der typishe Druk lag auh hier bei etwa 4 · 10−7mbar.

In Abbildung 2.10 ist die Anordnung einer an der Universität Augsburg pro-

zessierten OLED dargestellt.

Abbildung 2.10: OLED-Layout von an

der Universität Augsburg

Bei den oberseitig emittierenden OLEDs wurde die ITO-Shiht durh ei-

ne Silber-Shiht (typishe Shihtdike 100nm) ersetzt, so dass weiterhin ei-

ne hohe Leitfähigkeit der Elektrode gewährleistet ist und, da die oberseitige

Elektrode semi-transparent sein muss, eine Elektrode mit hoher Re�ektivität

vorhanden ist.

Bei den beidseitig emittierenden OLEDs wurde, wie bei den unterseitig

emittierenden OLEDs, die ITO-Shiht verwendet und, wie bei den obersei-

tig emittierenden OLEDs, eine semi-transparente oberseitige Elektrode aufge-

dampft.
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Bei allen Aufdampfvorgängen wurden die Aufdampfraten und Shihtdi-

ken über Shwingquarze und für die einzelnen Materialien hinterlegte Kor-

rekturfaktoren während des Aufdampfens bestimmt. Zum Dotieren bzw. Ko-

Verdampfen wurden diese entsprehend über zwei unabhängige Shwingquarze

überwaht. Die Aufdampfrate der organishen Materialien wurde mittels Heiz-

leistung manuell geregelt. Da bei Per�uortetraosan (PFTC) die Verdampfung-

stemperatur im Vakuum bereits bei 50 ◦C lag und auf eine Nahregelung der

Verdampfungsrate durh Änderung der Heizleistung zu stark reagierte, wur-

de beim Ko-Verdampfen mit anderen Materialien die Heizleistung des PFTCs

beim Erreihen der Verdampfungsrate von 1Å/s auf langsame Abkühlungsge-

shwindigkeit eingestellt und die Aufdampfrate des zweiten ko-verdampfenden

Materials an die Aufdampfrate des PFTCs angepasst.

Die von OSRAM zur Verfügung gestellten oberseitig emittierenden OLEDs

wurden aufgrund der Gröÿe von (2,5× 2,5) cm2
in einen universell einsetzba-

ren Halter montiert und die Shattenmaske durh zugeshnittene Aluminium-

Folie, welhe direkt auf den OLEDs befestigt wurden, ersetzt. Die Aufdampfra-

te und -druk betrugen beim Aufdampfen der Auskoppelstruktur, wie bei den

selber hergestellten Proben, typisherweise 2Å/s�2,5Å/s bei 4 · 10−7mbar.

2.9 Untersuhungsmethoden

Zur Untersuhung der herstellten Proben wurden vershiedene Messaufbauten

verwendet, die im Folgenden kurz beshrieben werden.

Zur Winkel- und Wellenlängen-abhängigen Untersuhung von OLEDs wur-

de der in Abbildung 2.11 dargestellte Aufbau verwendet. Hierbei wurde die

OLED mittels Laser angeregt und die Emission gemessen. Da die Laserdiode

mit einer Wellenlänge von 375nm eine starke Nebenemission oberhalb von

400nm aufwies, wurde hier ein Bandpass�lter zur Filterung der Laserlinie ein-

gesetzt. Die von der OLED ausgehende Emission wurde mittels Kollimatorlin-

se und Glasfaser zum Spektrometer geleitet; die Laserlinie wurde durh einen

400nm Langpass-Filter geblokt. Um trotzdem einen direkten Durhgang des

Lasers auf den Filter und das Spektrometer zu vermeiden, wurden die OLEDs

unter einem Winkel von 45° angeregt. Aufgrund von Re�ektionen kann somit

unter 45° eine zusätzlihe Anregung (�Artefakt�) entstehen, die allerdings auf-

grund der in einem kleinen Winkelbereih auftretenden Emission im Vergleih
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Abbildung 2.11: Versuhsaufbau zur winkelabhängigen Emission der durh

Gitterstrukturen hervorgerufenen Streuwirkung auf gefangene Moden eines

Shihtsystems; Filter 1 ist ein Bandpass-Filter zum Heraus�ltern unerwünsh-

ter Nebenemissionen des Lasers; Filter 2 ist ein Langpass-Filter zum Bloken

der Laser-Linie

zur der Emission der OLED vernahlässigbar ist. Zur Untersuhung unter-

shiedliher Polarisationen wurde in den Strahlengang der OLED-Emission

ein Polarisator gestellt.

Die externen Quantene�zienzen der OLEDs wurden durh die Messung

in einer Integral- bzw. Ulbrihtkugel mit Spektrometer-Anshluss und mittels

hinterlegten Kalibrationsfaktoren sowie den elektrishen Daten der OLED be-

stimmt.

Die Strom-Spannungs-Kennlinie wurde in einer geshlossenen Box gemes-

sen, in der mittels Photodiode (inklusive radiometrishem Filter) die Emissi-

onsstärke bestimmt wurde. Über diese Messbox wurde ggf. über das Photostrom-

zu Proben-Strom-Verhältnis eine der externen Quantene�zienz proportionaler

Wert ermittelt.

2.10 Simulation von optishen Eigenshaften

Neben der experimentellen Untersuhung von OLEDs wurden zur Unterstüt-

zung Simulationen von optishen Eigenshaften der OLED herangezogen, auf

deren Grundlage im Folgenden näher eingegangen wird; für eine ausführlihe

Behandlung sei auf [68�72℄ verwiesen.
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2.10.1 Dipolmodell

Zur theoretishen Beshreibung des Exitonenzerfalls in einer OLED wird

von einem Dipolmodell ausgegangen, welhes zum Einen durh Absorption

gedämpft, zum Anderen durh Re�ektionen an Grenz�ähen getrieben ist. Ur-

sprünglih wurde das Dipolmodell von Sommerfeld zur Beshreibung von Ra-

diowellen in der Erdatmosphäre beshrieben, wobei hier bereits auf sih aus-

breitende als auh an Grenz�ähen gefangene Wellen berüksihtigt wurden

[73℄. Dieses Modell wurde von Chane, Prok und Silbey auf Dünnsihtsys-

teme angewendet [74℄. Hierbei werden die Shihten als eben und in lateraler

Ausdehnung als unendlih, die Shihtdiken hingegen als dünn angenommen,

was aufgrund der Ausdehnungen (laterale Ausdehnung der OLED: mm-dm,

Dike des OLED-Shihtsystems: 0,3 µm�1 µm) als gerehtfertig anzusehen ist.

Zur Umsetzung des Modells in der Simulation wird das Shihtsystem der

OLED in einen ober- und einen unterhalb der Emissionszone liegenden Halb-

raum unterteilt und mittels Matrix-Transfer-Methode [75℄ unter Berüksihti-

gung der jeweiligen Shihtdiken und deren Brehungsindies zu einem Satz s-

und p-polarisierter Fresnel-Koe�zienten zusammengefasst. Die Emissionszone

des Dipols wird dabei als unendlih dünn und die äusserte Shiht der Halbräu-

me (übliherweise Substrat und Luft) als halbunendlih und daher automatish

als absorptionsfrei gesetzt.

Zur Ermittlung der Auswirkungen des Dipolfeldes wird dieses in ebene Wel-

len zerlegt, die über den planaren Wellenvektor in eine Rihtung (kx) de�niert

sind und damit die Wehselwirkung mit den Shihten, die über die Fresnel-

Koe�zienten zusammengefasst wurden, für die Kavität sowie den oberen bzw.

unteren Halbraum unter Berüksihtigung des Emissionsspektrums ermittelt.

Dadurh werden in Abhängigkeit der Wellenlänge und des planaren Wellen-

vektors kx zum Einen die vom Dipol abgegebene und innerhalb der Kavität

vorhandene und zum Anderen die in die Halbräume und damit in die jeweiligen

äussersten Medien der Halbräume (Substrat und Luft) ausgekoppelte Inten-

sität des elektrishen Feldes berehnet. Durh die Verwendung des planaren

Wellenvektors ist die Betrahtung von elektrishen Feldern mit imaginärem

Wellenvektor, d.h. evaneszenten Wellen wie dem Ober�ähenplasmon möglih.

Da das Dipolmodell für zu groÿe imaginäre Werte des Wellenvektors einen

quadratishen Anstieg der Leistung aufweist [76℄, wird als Obergrenze des pla-

naren Wellenvektors übliherweise 4 · 107 1/m festgesetzt, so dass das Ober�ä-
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henplasmon sehr gut erfasst aber die kritishe Grenze des Dipolmodells niht

übershritten wird.

Substrat

CBP:Irppy3 10 nm

ITO 135 nm

60 nm

Ca 10 nm

Al 100 nm

60 nmBPhen

NPB

45 nmPEDOT:PSS

Abbildung 2.12: Shihtsystem einer

OLED
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Abbildung 2.13: Simuliertes Leistungsspektrum des Shihtsystems von Abbil-

dung 2.12 mit (berehneten) Grenzen

Exemplarish ergibt sih für das in Abbildung 2.12 angegebene Shiht-

system dadurh das in Abbildung 2.13 angegebene Intensitätsspektrum im

Inneren des OLED-Shihtsystems.
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2.10.2 Purell-Faktor und Strahlungsanteile

Für den Purell-Faktor F gilt mit P
OLED,ges

, der gesamten in der OLED abgege-

benen Leistung und P∞,ges

, der gesamten im unendlih ausgedehnten Medium

(d.h. ohne Re�ektionen):

P
OLED,ges

P∞,ges

= F · q
int

+ (1− q
int

)

mit:

P
OLED

=

λ2
∫

λ1

∞
∫

0

I(kx, λ) dkx dλ

In der Simulation wird hierfür die für P
OLED

notwendige Integration auf-

grund der diskreten Werte durh Summation ersetzt, welhe auf die vorgege-

benen und übliherweise ausreihenden Grenzen beshränkt ist:

P
OLED

=

800 nm
∑

400 nm

4·107 1/m
∑

1·105 1/m

I(kx, λ)

Anhand des planarenWellenvektors werden im Intensitätsspektrum die vier,

in Abshnitt 2.6 bereits beshriebenen, Bereihe untershieden:

• direkte Emission: 0 < kx ≤ 2π

λ
(2.5)

• Substrat-Emission:

2π

λ
< kx ≤ 2π

λ
n
Substrat

(2.6)

•Wellenleitermoden:

2π

λ
n
Substrat

< kx ≤ 2π

λ
n
OLED

(2.7)

•Ober�ähenplasmon:

2π

λ
n
OLED

< kx (2.8)

n
OLED

ist hierbei der e�ektive Brehungsindex der OLED-Shihtsystems,

der sih durh den Ersatz der Shihten, in denen sih Wellenleitermoden aus-

bilden können (organishe Shihten innerhalb der Kavität und ITO), durh

eine (zusammengefasste) Shiht ergibt. Die Grenze zwishen Wellenleitermode

und Ober�ähenplasmon ist daher der Bereih, in dem sih keine Wellenleiter-

moden in der OLED mehr ausbreiten können. Für OLED-Systeme, bei denen

sih nur eine Organik-Metall-Grenz�ähe be�ndet, so dass nur ein relevantes

Ober�ähenplasmon vorhanden ist, und das nur über das evaneszente Feld in-

nerhalb der organishen Shihten und dem Metall bestimmt wird, ist dies eine

hinreihende Bedingung. Bei Shihtsystemen, die jedoh niedrig-brehende

Shihten nahe an der Organik-Metall-Grenz�ähe enthalten, kann der pla-
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nare Wellenvektor des Ober�ähenplasmons aufgrund des evaneszenten Fel-

des und dem dadurh niedrigen (Dielektrikums-)Brehungsindex des Ober�ä-

henplasmons unterhalb der in der Simulation berehneten Wellenleitermode-

Ober�ähenplasmon-Grenze liegen. Hierdurh kann sih der oben angegebene

Intensitätsbereih des Ober�ähenplasmon (Gleihung (2.8)) mit dem der Wel-

lenleitermode (Gleihung (2.7)) überlagern, so dass die angegebene Grenze zu

einer fehlerhaften Zuordnung der Intensitäten führt.

Durh Integration (bzw. Summation) über die jeweiligen Bereihe im Ver-

hältnis zur abgestrahlten Leistung in der OLED ergibt sih dadurh der jewei-

lige Anteil η des Emissionskanals:

η
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Kapitel 3

OLEDs mit

nanokugellithographisher

Auskoppelshiht

Die ersten Versuhe der Kugelpräparation wurden von Markus Bahshmid

[77℄, die Probenpräparationen mit RCA-Reinigung und Spin-Coating von Da-

niel Fluhr [78℄, die Probenpräparation der Shihtsystems mit 40 nm Alq

3

auf

Glassubstrat und 200 nm auf NSF6-Substrat sowie die Messungen daran von

Florian Riedlberger [79℄ und die Probenpräparation von Abbildung 3.6 und

die Probenpräparation der OLEDs mit in die Unterseite integriertem Gitter

sowie die Messung an der OLED von Andre Walter [80℄ durhgeführt.

3.1 Probenpräparation

Zur Herstellung von optishen Gittern auf Substraten wurde von J. Frishei-

sen [51℄ bereits das Elektronenstrahllithographie-Verfahren verwendet. Die zur

Strukturierung groÿer Flähen (Gröÿenordnung cm2
) notwendige Strahlzeit

liegt jedoh bei einigen Stunden und ist damit aufgrund langer Prozessier-

Zeiten und hohem Vershleiss der Anlage sogar im Labormassstab wenig prak-

tikabel.
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Abbildung 3.1: Shematishe Herstellung eines nanolithographishen Gitters

Als Alternative wurde daher die Nanokugel-Lithographie, deren Prozessie-

rung in Abbildung 3.1 dargestellt ist und bereits am Lehrstuhl eingesetzt wur-

de, verwendet. Hierbei wurden Polystyrol-Kugeln der Firma Polysienes [81℄

in der Gröÿe von a. 500 nm verwendet, wobei die Verwendung deutlih klei-

nerer (0,2 µm) oder gröÿerer Kugeln (10 µm) möglih wäre.

Da sih zur Herstellung von Kugelshihten der Neigungstrokner (Shräg-

Stellung des Substrates und Eintroknen lassen) als wenig erfolgreih erwie-

sen hatte, wurden als Alternativen die Drehshleuderbeshihtung und die

Floating-Methode angewendet, deren Prozessierungen im Folgenden beshrie-

ben werden.

Als Trägersubstrat wurden die gleihen Glassubstrate bzw. Reinigungs-

shritte wie bei der OLED-Herstellung ohne ITO-Shiht (siehe Abshnitt 2.8)

verwendet bzw. angewendet.

Bei der Drehshleuderbeshihtung wurden zur Erhöhung der Probenaus-

beute mit geeigneten Kugellagen einige Proben zusätzlih mittels der in der

Mikroelektronik gebräuhlihen [82℄ RCA-Reinigung behandelt. Hierbei soll-

ten nah der Standard-Reinigung eventuell weiterhin vorhandene Rükstände

von organishen Materialien, Metallen oder Alkaliionen entfernt werden. Da-

zu wurden die Proben für jeweils 15min in folgende 70 ◦C warme Lösungen

gestellt:

� Shwefelsäure (95%) und Wassersto�peroxid (35%); Verhältnis 2:1

� Ammoniumhydroxid (25%) und Wassersto�peroxid (35%); Verh. 1:1

� Salzsäure (35%), Wasser (demineralisiert) und Wassersto�peroxid (35%);

Verh. 1:1:1

Abshliessend wurden die Proben mit demineralisiertem Wasser abgespült.

Zur Verarbeitung der erhältlihen Lösungen mit Polystyrol-Kugeln mussten

diese ausgehend von 2,62% angereihert werden. Hierzu wurde 1ml der Aus-
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gangslösung für 30min zentrifugiert, so dass sih die Kugeln absetzten und das

darüber be�ndlihe Wasser von 800µl mittels Mikropipette abgezogen werden

konnten.

Durh Wiederholung von Verdünnung mit anderen Lösungsmitteln, Durh-

mishen und Abziehen von Flüssigkeit wurde der Wasser-Anteil erheblih re-

duziert (bis auf 1,5%) und durh Ethanol und Ethandiol ersetzt. Die Lösungen

wurden im letzten Herstellungsshritt im Ultrashallbad homogenisiert.

Für reine Kugel-Wasser-Suspensionen wurden bei der Drehshleuderbeshih-

tung vershiedene Rotationsparameter ausprobiert; das Optimum ergab sih

bei 2500U/min. Höhere Drehzahlen führten zum Aufreiÿen der Shiht, klei-

nere Drehzahlen zu Doppel- und Mehrfahlagen. Die Bildung von Kugelagglo-

meraten konnte im letzten Prozessshritt durh eine längere Aufenthaltszeit

im Ultrashallbad reduziert werden; als Kompromiss wurde diese auf 1 h fest-

gesetzt.

Da keine nennenswerten Auswirkungen der vershiedenen Lösungsmittel-

zusammensetzungen festgestellt werden konnten, wurden die Proben mit ei-

ner Lösung bestehend aus einem Volumen-Verhältnis von 13% Kugeln, 36%

Ethanol, 36% Ethandiol und 15% Wasser verwendet, welhe mit 2500U/min

für 240 sec durh Drehshleuderbeshihtung hergestellt wurden. Im weiteren

Verlauf wurde auf die Floating-Methode zurükgegri�en, da diese aufgrund

der simultanen Bedekung mehrerer Proben einen verlässliheren Vergleih

der Proben untereinander liefern sollte und sih die Probengröÿe sehr einfah

nah oben skalieren lässt, ohne dass Nebene�ekte, wie sie bei der Drehshleu-

derbeshihtung durh die radial zunehmende Fliehkraft auftreten können, zu

erwarten sind.

Hierzu wurde eine 8,5%-Kugellösung verwendet, bei der 850µlWasser abge-

zogen wurde. Durh die gezielte Zugabe von 150ml Ethanol wurde die Dihte

der Lösung verringert, so dass diese leihter an die Ober�ähe steigt. Auf die

Zugabe von Ethandiol wurde verzihtet, da diese sih, wie bei späteren Ver-

suhen festgestellt wurde, als gutes Ablösemittel der Kugeln erwies. Bei der

Floating-Methode mit einer im Vergleih zur Drehshleuderbeshihtung lan-

gen Prozessdauer und entsprehend langem Kontakt der Kugeln mit Ethandiol

(

∼1 h bei der Drehshleuderbeshihtung, ∼1 d bei der Floating-Methode) sollte

somit eine unerwünshte Veränderung der Kugel vermieden werden.

Um eine gröÿere homogene Kugellage zu erreihen, wurde der Zusammen-

halt der Kugeln durh die Zugabe von 9,6 µl einer Ethanol-Hexylamin-Lösung
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mit dem Gewihtsverhältnis 49:1 (9,4 µl Ethanol + 0,2 µl Hexylamin) verstärkt.

Diese Lösung besaÿ nun einen Kugelanteil von 8,5% und wurde mittels Ultra-

shallbad für 20min durhmisht.

Substrate

Kugel-Monolage

entstehende
Kugellage

Vorrats-
B�������

S
ch

la
u
ch

Abbildung 3.2: Herstellung von Kugel-Monolagen auf Substraten mittels

Floating-Methode

Zur Herstellung der Kugelshihten wurden die gereinigten Glassubstrate

auf den Boden einer mit demineralisiertem Wasser gefüllten Petrishale gelegt

und in die Mitte der Shale eine Pipette platziert, so dass sih ein Ende des

Shlauhs, der in die Pipette eingefädelt wurde, knapp unterhalb der Wassero-

ber�ähe befand. Das andere Ende des Shlauhs wurde mit einer Spritze ver-

bunden und in diese die Kugellösung eingefüllt. Nah dem Starten des Fluÿes

und dem Beruhigen der Wasserober�ähe wurde die Kugellösung mit angepas-

ster Geshwindigkeit durh den Shlauh ins Wasserbad geleitet und breite-

te sih kreisförmig aus. Die Flieÿgeshwindigkeit der Kugellösung und damit

die Ausbreitungsgeshwindigkeit der Kugeln auf der Wasserober�ähe wurde

durh die Höhenverstellung der Spritze eingestellt. Nah der Leerung der Ku-

gellösung wurde die Pipette entfernt und das Wasser durh einen Shlauh so-

weit abgelassen, bis sih die Kugellösung knapp oberhalb der Substrate befand,

so dass sih durh die Verdunstung des Wassers über einen Tag die Kugeln aus

der Lösung auf die Substrate legten. Während der gesamten Prozessierung wur-

de auf eine (durh Türen, Klimaanlage et. verursahte) ershütterungs- und

luftzugfreie Umgebung geahtet, da dadurh die Kugellösung im Wasserbad

hierauf sehr emp�ndlih reagiert.
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Zur weiteren Prozessierung sollten die mittels Drehshleuderbeshihtung

bzw. Floating-Methode hergestellten Proben ggf. geshrumpft werden, oh-

ne dass die Periodizität des Kugelgitters zerstört wird. Dies wurde mit dem

Plasma-Ätz-Gerät Plasma Prep

5

der Firma GaLa Instrumente durhgeführt,

in welhem die Proben einem Luftplasma bei 0,3mbar und der Einstellung

von 50% Leistung ausgesetzt wurden. Durh die Einstellung der Plasmadauer

zwishen 2min und 10min wurde der Shrumpfungsgrad der Kugeln verän-

dert. Bei maximaler Dauer wurden diese auf etwa den halben Durhmesser

geshrumpft, eine längere Dauer brahte keine weitere messbare Shrumpfung.

Die auf dem Substrat be�ndlihen Kugelmonolagen bilden bereits ein Git-

ter, das prinzipiell für weitere Versuhe verwendet werden könnte. Bei der

Verwendung in OLED-Strukturen gibt es allerdings ein paar zumeist niht er-

wünshte Eigenshaften. Zum einen sind selbst die geshrumpften Kugeln mit

einem Durhmesser von a. 250 nm deutlih gröÿer als die Gesamtshihtdi-

ke der im Labor an der Universität Augsburg hergestellten OLEDs, so dass

die Kugeln an der Oberseite der OLED hinausragen würden und dadurh ein

OLED-Shihtsystem mit integrierter Gitterstruktur kaum möglih ist.

Des weiteren sollte, um hohe Streufaktoren zu erhalten, der Brehungsin-

dexkontrast

1

möglihst groÿ sein. Der Brehungsindex von Polystyrol liegt mit

etwa 1,58 [83℄ nahe an dem des Substrats (etwa 1,52) und bietet lediglih zu

den organishen Shihten mit dem Brehungsindex von etwa 1,8 einen mäÿi-

gen Kontrast. Daher wurden die Nanokugeln nur als Maske benutzt und ein

Gitter aus TiO

2

hergestellt. TiO

2

besitzt mit einem Brehungsindex von 2,0

bis 2,45 (amorph) bzw. 2,5 (Anatas-Kristall) bis 2,7 (Rutil-Kristall) [84℄ somit,

je nah Struktur des TiO

2

einen, im Vergleih zu den organishen Shihten,

mäÿigen bis sehr hohen Brehungsindexkontrast.

Die Gitterherstellung aus TiO

2

erfolgte durh reaktives Hohfrequenz-Sput-

tern in der Sputteranlage UNIVEX 450 C. Als Inertgas wurde Argon ver-

wendet, dem 10% Sauersto� zugefügt wurden, so dass bei einem Druk von

0,3mbar das sih aus dem Target herausgeshlagene Titan mit dem Sauersto�

als TiO

2

auf die Probe absetzte. Durh die als Shattenmasken verwendete

Monolage der Polystyrolkugeln wurde somit ein TiO

2

-Gitter auf der Probe

hergestellt. Die Höhe der Gitterstege wurde durh die Sputterzeit (a. 1 h)

eingestellt; die Periodizität der Gitterstege war durh den Durhmesser der

1

Untershied zwishen den Brehungsindies der jeweiligen Materialien
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Kugeln de�niert. Hierbei ist zu beahten, dass ein weiteres Shrumpfen der

Polystyrol-Kugeln durh das Argon-Plasma mit Sauersto� niht restlos aus-

geshlossen werden kann, allerdings wurde beim Sputtern, im Gegensatz zu

dem für das beabsihtigte Shrumpfen eingesetzte Luftplasma im Plasma-Ätz-

Gerät, keine bemerkenswerte Shrumpfung festgestellt.

Durh Variation der Sputter-Bedingungen ist mögliherweise ein Shrump-

fen der Kugeln während der Gitter-Herstellung möglih, so dass auh beispiels-

weise dreieks-artige Gitterstege vorstellbar sind. Des weiteren wäre durh

untershiedlihe TiO

2

-Kristallstrukturen eine Variation des Brehungsindexes

möglih und eventuell auh die Gitterherstellung aus einer Lösung (z.B. durh

Drehshleuderbeshihtung) denkbar.

Insbesondere die Kugelgröÿe und -anordnung ist ebenfalls variierbar und

bei der Anwendung auf weiÿen OLEDs wünshenswert, da durh ein regel-

mässiges Kugelgitter ein genauer Gittervektor de�niert ist, so dass die Gitter-

streuung für bestimmte Wellenlängen bzw. Wellenvektoren am gröÿten ist. Bei

einfarbigen und weiÿen OLEDs, bei denen eine verstärkte Auskopplung einer

bestimmten Farbe erforderlih ist, mag dies von Vorteil sein. Unregelmässige

Gitterstrukturen hingegen lassen sih durh einfahes Mishen von vershiede-

nen Kugelgröÿen erzielen, so dass eine breitbandigere Streuung entsteht, was

für weiÿe OLEDs, die über einen groÿen Winkelbereih abstrahlen sollen, eine

zusätzlihe E�zienz liefern sollte.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden aufgrund der hohen Ausshussquote der

Proben mit Kugelshihten und der aufwendigen Prozessierung der Gitter-

struktur lediglih rehtekige Gitterstege mit einer TiO

2

-Struktur prozessiert

und untersuht.

Um einen hohen Brehungsindex zu erhalten und die für die OLED-Herstel-

lung eher störenden Kugeln zu entfernen wurde anfangs ein Klebe�lm auf die

Kugeln aufgebraht und die anhaftenden Kugeln damit abgezogen. Mit dieser

Methode konnten zumeist relative viele, aber niht alle Kugeln abgelöst werden

und eine erneute Anwendung dieser Methode hätte an den Stellen, wo die

Kugeln bereits entfernt wurden, zu einer Kontamination mit Kleberesten oder

Beshädigung der Gitterstruktur geführt. Da sogar bei einmaliger Anwendung

teilweise Klebereste auf der Probe gefunden wurden, wurde das Entfernen mit

hemishen Lösungsmitteln getestet. Im Gegensatz zu üblihem Polystyrol,

das durh Aeton aufgelöst wird, wurden die Polystyrol-Nanokugeln hierdurh

niht abgelöst. Statt dessen erwiesen sih Tetrahydrofuran und Ethandiol als
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sehr erfolgreih, wobei letzteres aufgrund des etwas besseren Ergebnisses im

Folgenden verwendet wurde.

Bei Proben mit ungeshrumpften Kugeln, die mit TiO

2

besputtert wurden,

wirkte das TiO

2

wie eine Shutzshiht, so dass das Lösungsmittel niht an

die Kugeln herankam und diese vollständig ablösen konnte. Daher wurden

diese Proben für 20min im Plasma-Ätz-Gerät behandelt, so dass die Kugeln

shrumpften und anshliessend durh ein Ultrashallbad mit Ethandiol für

20min abgelöst wurden; bei Bedarf wurde diese Prozedur wiederholt.

3.2 Erwartung an die Auskopplung

Zum besseren Verständnis der experimentell erhaltenen Ergebnisse wird zu-

nähst das zu erwartende Ergebnis der Auskopplung mittels Gitterstrukturen

erklärt. Hierbei sind prinzipiell zwei Fälle zu untersheiden, die im Folgenden

erklärt werden.

Silber

A !3

Substrat

Abbildung 3.3: Gitterstruktur mit

Shihtstruktur und Gitterstruktur

auf der gleihen Seite (vgl. [51℄)

In Abbildung 3.3 ist eine Struktur abgebildet, bei der die Gitterwirkung auf

der gleihen Seite wie die Shihtstruktur ist, wobei diese auf das Gitter gelegt

wurde. Beispielsweise wurde dieses Verfahren von [51℄ angewendet, um das

an der Alq-Silber-Grenz�ähe auftretende Ober�ähenplasmon auszukoppeln.

Aufgrund der dabei sehr diken Silber-Shihtdike von 150nm wird der e�ek-

tive Brehungsindex des Ober�ähenplasmons einerseits durh eine quasi halb-

unendlihe Silbershiht und andererseits durh die 30 nm dike Alq

3

-Shiht

sowie der daran anshliessenden quasi halb-unendlihen Glasshiht bestimmt.

Die Silber- und Glasshiht dürfen in sehr guter Näherung als halb-unendlih

angenommen werden, da deren Dike sehr viel gröÿer als die Eindringtiefe des

Ober�ähenplasmons in das jeweilige Material ist. Da der Brehungsindex ei-

ner voluminösen Alq

3

-Shiht mit 1,8 deutlih oberhalb des Brehungsindies

von Glas mit 1,5 liegt, wird das Ober�ähenplasmon einen e�ektiven Bre-
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hungsindex besitzen, der oberhalb von Glas liegt, so dass eine Auskopplung

ins Glas ohne strukturelle Veränderung der planaren Shihten niht möglih

ist. Durh das Aufbringen der bereits dargestellten Gitterstruktur hingegen be-

�ndet sih das Ober�ähenplasmon weiterhin an der Alq

3

-Silber-Grenz�ähe,

allerdings wird durh das Gitter der Wellenvektor des Ober�ähenplasmons

derart vershoben, dass eine Auskopplung ins Glas und, durh die aufgesetzte

Glas-Halbkugel, auh eine Abstrahlung an Luft ohne Totalre�ektion statt�n-

det (siehe Abbildung 3.4).
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Abbildung 3.4: Auskopplung des Ober�ähenplasmons durh eine Gitterstruk-

tur, die mittels Nanoimprint-Verfahren hergestellt wurde; entnommen von

Frisheisen, Abbildung 8.7 [51℄

Wie hierbei gezeigt wurde, ergibt sih eine sehr gute Übereinstimmung mit

dem Experiment und dem Plasmonenverlauf, welher an einer planaren Grenz-

�ähe simuliert wurde, und um Vielfahe des reziproken Gittervektors ver-

shoben wurde. Daher bleibt festzuhalten, dass die Streuung durh das Gitter

die wellenlängen- bzw. wellenvektor-abhängige Lage des Ober�ähenplasmons

niht nahweislih beeinträhtig hat.

Die Beein�ussung von Wellenleitermoden mit planaren Grenz�ähen verän-

dert sih hingegen extrem beim Einbringen eines Gitters an eine Grenz�ähe.

Wie in den Literaturangaben [30, 85, 86℄ dargestellt ist, sind die Moden weiter-

hin im Shihtsystem vorhanden. Allerdings untersheidet sih die Emission,

wie sie mit Gitterstrukturen ausgekoppelt wird, von der ohne Grenz�ähen-

modi�kation (nativ) grundlegend:
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� die unter 0° auftretende Emission muss niht in der Nähe der nativen

Emission der Photolumineszenz (PL) liegen

� ausgehend von 0° spaltet sih die auftretende Emission winkelabhängig

in 2 Äste auf: ein Ast zu höheren, einer zu niedrigeren Wellenlängen

� die Emission ist, im Gegensatz zur nativen PL-Emission, sehr shmal

Der planare Wellenvektor der Mode nah der Streuung k′
x ist mit

k′
x = k0 sinα = ±2πneff

λ
± 2π

Λ
(3.1)

k0: Wellenvektor

neff : e�ektiver Brehungsindex des Shihtsystems

α: Winkel zur Normalen der lateralen Ausdehnung

Λ: Gitterabstand

ähnlih wie in Gleihung (2.4). An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass

sih der bei dieser Formel eingehende e�ektive Brehungsindex der (Wellen-

leiter-)Mode vom e�ektiven Brehungsindex des Ober�ähenplasmons unter-

sheidet: bei beiden �ndet zwar eine Mittelung über die Brehungsindizes der

Shihten statt, in denen die Mode auftritt. Die Wellenleitermoden besitzen

jedoh eine elektrishe Feldstärke, die ihr Maximum innerhalb einer Shiht

bzw. der 'Ersatzshiht' besitzt. Im Gegensatz dazu ist die elektrishe Feldstär-

ke des Ober�ähenplasmons an der Metall-Dielektrikum-Grenz�ähe maximal

und fällt exponentiell in die benahbarten Shihten ab. Die Ersatzshiht der

Wellenleitermoden-Shihten muss daher eine begrenzte Ausdehnung in Rih-

tung der Normalen besitzen, wohingegen die Ersatzshiht, welhe zur Ermitt-

lung des e�ektiven Brehungsindexes des Ober�ähenplasmons herangezogen

wird, per De�nition immer als halb-unendlih angenommen wird.

Zum besseren Nahweis wurden Proben bzw. Probenstellen mit regelmässig

angeordneten Bereihen von Kugel-Monolagen präpariert und zur Untersu-

hung verwendet. Aufgrund des einheitlihen Wellenvektors ist bei einer Mo-

denauskopplung eine winkeldispersive Emission zu erwarten. Diese ist im All-

gemeinen niht erwünsht, sollte sih jedoh durh das Einbringen gezielter

Störungen (niht-optimale Prozessierung, Verwendung einer Mishung aus un-

tershiedlihen Kugelgröÿen) verringern lassen.
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3.3 Probenuntersuhung

Substrat

"#$%
Silber

Abbildung 3.5: Probenstruktur zur

Auskopplung von Moden mittels

Gitterstrukturen

Zum Nahweis der Streuung von Moden, insbesondere von gefangenen Mo-

den, wurde der in Abbildung 3.5 dargestellte Probenaufbau verwendet. Hierbei

wurden auf einer Substratseite eine TiO

2

-Gitterstruktur durh Sputtern auf

die Polystyrol-Kugellage aufgebraht und auf der anderen Substratseite das

Shihtsystem prozessiert. Die räumlihe Trennung der Gitterstruktur vom

Shihtsystem wurde gewählt, da später bei industriell gefertigten Proben,

deren Shihtsystem mit einer Verkapselung geshützt waren, diese Methode

angewendet werden sollte. Des weiteren wäre eine Änderung der Gitterhöhe

durh erneutes Sputtern ohne aufwendige erneute Prozessierung der Gitter-

struktur möglih gewesen. Ausserdem sollte eine eventuell vorhandene Rük-

kopplung der Gitterstruktur mit Polystyrolkugeln auf die Modenerzeugung im

Shihtsystem aufgrund der Substratdike eher gering sein und ein leihteres

Verständnis ermöglihen. Nahteilig ist hierbei, dass nur ins Substrat einge-

koppelte Moden für die Gitterstreuung zugänglih sind, so dass das an der

Metall-Organik-Grenz�ähe be�ndlihe Ober�ähenplasmon nur mit entspre-

hend niedrigem e�ektiven Brehungsindex der Alq

3

-Shiht (und der Metall-

Shiht) untersuht werden kann.

Zur Untersuhung wurden zwei vershiedene Shihtsysteme verwendet: zum

einen ein Glassubstrat mit 40 nm Silber und 40 nm Alq

3

zur Untersuhung der

Substratmode und zum anderen ein Hohindex-Substrat (NSF6) mit 40 nm Sil-

ber und 200 nm Alq

3

zur Untersuhung der Substrat- und Wellenleitermoden.

Letzteres Shihtsystem ist aufgrund der Organik-Shihtdike und des hohen

Brehungsindexes des Substrates mit einer industriell verkapselten OLED ver-

gleihbar.
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3.4 Ergebnisse an einfahen Shihtsystemen

1

3

2

Abbildung 3.6: ESEM-Aufnahme eines a. 100nm hohen TiO

2

-Gitters, pro-

zessiert mittels Nanokugel-Lithographie aus einer Monolage Polystyrolkugeln

mit 750nm Durhmesser; die Kugeln wurden nah dem Sputtern des Gitters

entfernt; shwarze Stellen: Leerstellen der Polystyrol-Kugeln, graue Stellen: ge-

sputtertes TiO

2

; (1) Versetzungen / Korngrenzen , (2) Fehlstelle ohne Kugel,

(3) Fehlstelle mit Doppellage

Abbildung 3.6 zeigt eine ESEM-Aufnahme einer Probe mit 750nm Poly-

styrolkugeln und gesputtertem TiO

2

. Es zeigt sih insgesamt eine regelmässige

Anordnung der Gitterstruktur, allerdings treten untershiedlihe Orientierun-

gen und damit Versetzungen bzw. Korngrenzen auf. Des weiteren treten auh

Defekte durh unbesetzte Gitterpunkte (fehlende Kugel) und Mehrlagen (über-

einander liegende Kugeln) auf. Diese sind jedoh ausshliesslih vereinzelt und

bilden keinen gröÿeren, zusammenhängenden Bereih, so dass diese Defekte

für die folgenden Messungen vernahlässigt werden. Da die Gitterstrukturen

nah erfolgreiher Untersuhung der Proben aus dem vorangehenden Abshnitt

auf industriell gefertigten oberseitig emittierenden OLEDs angewendet werden

sollte, wurden die Polystyrol-Kugeln auf den jeweiligen Substraten gelassen, da

das Ablösen der Kugeln nur im Ultrashallbad erfolgreih durhgeführt werden

konnte und die Prozessierung der mit aufgebrahter Gitterstruktur versehenen

Proben im Ultrashallbad wahrsheinlih zu einer Beshädigung des fertig pro-

zessierten darunter liegenden OLED-Shihtsystems zur Folge hätte.
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 Anpassung

Abbildung 3.7: Winkelabhängiges Spektrum der Probe mit 40 nm Alq

3

und

Glassubstrat; die eingezeihneten Kurven wurden händish angepasst

Das winkelabhängige Spektrum der Probe mit 40 nm Alq

3

und Glassubstrat

ist in Abbildung 3.7 dargestellt. Deutlih zu sehen ist das vom Lambert'shen

Strahler abweihende Verhalten; statt dessen treten das für Streuung von Mo-

den typishe Verhalten auf. Des weiteren ist um 530nm nur eine sehr geringe

Intensität erkennbar, so dass kaum bzw. keine direkte Emission vom Alq

3

durh

die Silbershiht hindurh auftritt.

Wie in Abbildung 3.8 dargestellt, tritt unter 0° neben der über einen groÿen

Wellenlängenbereih um 530 nm verteilten Emission auh eine sharfe Emissi-

onsspitze bei einer Wellenlänge um 586 nm auf.

Letztere Emission wird aufgrund der für negative bzw. positive Winkel statt-

�ndenden Aufspaltung in zwei Äste mit niedrigerer bzw. höherer Wellenlän-

ge als ausgekoppelte Mode identi�ziert; in Anhang B wird gezeigt, dass die

Emission niht unmittelbar aus einer um den reziproken Gittervektor versho-

benen Mode stammt. Die Asymmetrie in der Intensität zwishen negativen

und positiven Winkeln ist auf die während der Messung an Luft statt�ndende

Degradation zurükzuführen.

44



400 450 500 550 600 650 700
0

500

1000

1500

2000

2500

3000

3500

 Experiment
 Simulation

In
te

ns
itä

t (
w

illk
. E

in
h.

)

Wellenlänge (nm)

586 nm

Abbildung 3.8: Spektren bei 0° der Probe mit 40nm Alq

3

und Glassubstrat;

durhgezogene Linie: mittels Gitterstreuung abgestrahltes Spektrum, gestri-

helte Linie: mittels Simulation ins Glassubstrat berehnete Emission für Glas-

substrat ohne Gitterstruktur; das simulierte Spektrum wurde zur besseren Ver-

gleihbarkeit mit dem experimentellen Spektrum entsprehend skaliert

Im winkelabhängigen Emissionsspektrum wurden die Fit-Kurven per Hand

angepasst. Hierbei ergab sih die Formel:

λnm = 578±
kx
2π

(

kx
2π

)2

−
(

1

Λ

)2
· sinα (3.2)

mit

kx = 1,36 · 107, dem Wellenvektor der eingekoppelten Substratmode bei

der Wellenlänge von 578nm und

Λ = 500 nm, der Kugelgröÿe bzw. Gitterperiodizität.

Die Ursahe der Emission um 570nm Wellenlänge ist niht eindeutig bestimm-

bar und wird daher auf eine di�use Streuung einer Mode zurükgeführt. Insbe-

sondere die niht entfernten Polystyrol-Kugeln mit einem Brehungsindex von

1,58 und einer (geshrumpften) Gröÿe von 250nm könnten hier einen Beitrag

leisten.

Es bleibt daher für dieses einfahe Shihtsystem festzuhalten, dass die

Streuung einer Mode nahgewiesen wurde.

45



Vor der Anwendung auf OSRAM-OLEDs wurde die Gitterstruktur auf ei-

nem Hohindex-Substrat mit Brehungsindex n = 1,8 aufgebraht und auf die

Rükseite ein OLED-ähnlihes Shihtsystem aus 40 nm Silber und 200nm

Alq

3

aufgebraht. Die gewählte Shihtdike entspriht der einer typishen

oberseitig emittierenden OLED, allerdings wurde hier zur Vereinfahung auf

eine weitere, re�ektierende Rükseite verzihtet. Insgesamt sollte daher die-

ses Shihtsystem als erste Vorlage zur Anwendung auf industrielle oberseitig

emittierende OLEDs dienen.
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Abbildung 3.9: Winkelabhängiges Spektrum der Probe mit 200 nm Alq

3

und

NSF6-Substrat; es zeigen sih insgesamt sieben vershiedene Emissionsäste

In Abbildung 3.9 ist die Emission der Probe dargestellt. Auh hier ist eine

asymmetrishe Emission erkennbar, allerdings kann dies niht ausshliesslih

auf Degradation zurükgeführt werden, da ein Ast im positiven Winkelbe-

reih eine deutlih höhere Emission als im negativen Winkelbereih zeigt und

damit eine Intensitätszunahme in entgegengesetzter Messrihtung vorhanden

ist. Wahrsheinlih ist diese Asymmetrie durh eine fehlerhafte Justierung des

Messaufbaus zurükzuführen. Unabhängig davon treten jedoh bei genauer Be-

trahtung sieben untershiedlihe Emissionsäste auf, die unabhängig von der

Justierung sind. Eine konsistente Erklärung sämtliher Emissionsäste konnte

hierzu niht gefunden werden.
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Abbildung 3.10: Spektrum bei 0° der Probe mit 200nm Alq

3

und Hohindex-

Substrat. Wie aus Abbildung 3.9 deutlih zu erkennen, führt der 7. Emissi-

onsast zu dem Abfall bei 464nm; die Emissionsverteilung um 617 nm (Inlay)

entsteht durh den sehr shwahen 1. Emissionsast

Wie in Abbildung 3.10 dargestellt, tritt bei 522 nm eine Emission auf, bei

der ebenfalls der 1. und 7. Emissionsast erkennbar sind. Aufgrund der sehr

sharfen Emissionsspitze und den vielen davon ausgehender Emissionsästen

(siehe Abbildung 3.9) wird von einer Streuung von einer oder mehrerer Moden

ausgegangen.
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Abbildung 3.11:

Vergrösserung des

Bereihes der Mode

1 von Abbildung 3.9
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Weitere sehr shwahe Emissionsäste, welhe niht vom Emissionsmaximum

bei der Wellenlänge von 530nm ausgehen (1. und 7. Ast, siehe Abbildung 3.11)

könnten durh Mehrfahstreuung (2. Ordnung) entstehen, wobei allerdings

auh parasitäre E�ekte niht ausgeshlossen werden können.

Zusammenfassend bleibt festzuhalten, dass, obwohl niht alle E�ekte erklärt

werden können, die Streuung von Moden nahgewiesen werden konnte.

3.5 Anwendung auf industrielle OLEDs

Nahdem die Streuung bei einfahen Shihtsystemen funktionierte, sollte die

Methode auf oberseitig emittierende OSRAM-OLEDs übertragen werden. Das

dafür vorgesehene Shihtsystem der OLED ist in Abbildung 3.12 dargestellt.

E&'

H)'

Substrat

Emitter rot
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Abbildung 3.12: Shihtsystem der

oberseitig emittierenden OSRAM-

OLED zur Anwendung der Streu-

ung bzw. Auskopplung mittels Git-

terstrukturen

Abbildung 3.13: Strukturierung der

OSRAM-OLED; die aufgebrahte

Verkapselung dient zum Shutz der

organishen Shihten, die an der

Übershneidungszone der Elektro-

den die Leuhtemission erzeugen
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In Abbildung 3.13 ist die Strukturierung der oberseitig emittierenden

OSRAM-OLED dargestellt. Hierbei stellte sih heraus, dass die aufgebrahte

Verkapselung nur organishe Shihten, die zwishen der Übershneidungszone

der Elektroden liegen, bedekt. Die Kontakte und insbesondere die Zuleitung

für die Elektronen-leitenden Shihten waren hingegen niht in die Verkap-

selung mit eingeshlossen. Prinzipiell shützt die Verkapselung gegen Wasser,

was durh das längere Verweilen eines Wassertropfens auf der Verkapselungs-

shiht von OLEDs ohne sihtbare strukturelle Veränderung der Shihten be-

stätigt wurde. Zur Aufbringung der Gitterstruktur mittels Floating-Methode

musste allerdings die gesamte Probe unter Wasser gehalten werden. Hierbei

zeigten die Proben innerhalb von Sekunden eine massive strukturelle Ände-

rung im Bereih der organishen Shihten sowie teilweise eine Ablösung von

metallish-glänzenden Shihten. Wahrsheinlih hat das Wasser die frei lie-

gende Zuleitung der Elektronen-leitenden Shihten angegri�en und konnte da-

durh unter die Verkapselung eindringen und somit das OLED-Shihtsystem

zerstören. Labortehnish hätte dies beispielsweise durh die zusätzlihe Ver-

kapselung von kritishen Stellen mittels Kleber verhindert werden können. Al-

lerdings wurde hierbei mit weiteren Komplikationen (z.B. hemishe Reaktion,

unebene Umrandung durh zusätzlihe Verkapselung und damit Störung der

sih im Wasserbad absetzenden Kugellage, Beein�ussung des Emissionsspek-

trums durh Anregung des Klebers mittels UV-Laser) gerehnet. Des weiteren

lagen keine zuverlässigen Daten über die Shihtdike und Brehungsindex der

Verkapselung vor, so dass ein Vergleih mit Simulationen ausgeshlossen war.

Ferner konnte die Methode im industriellen Maÿstab niht ohne zusätzlihe

Änderungen angewendet werden, so dass die Strukturierung von oberseitig

emittierenden OSRAM-OLEDs eingestellt wurde.

3.6 Integration in unterseitig emittierende OLEDs

Um die Streuung mittels Gitterstrukturen weiter zu untersuhen, sollten diese

bei selber hergestellten OLEDs eingesetzt werden. Da keine Möglihkeit der

Verkapselung (Shutz vor Wasser) mit einem im optishen Bereih transparen-

ten Material, welhes sih auf oberseitig emittierende OLEDs aufbringen lässt

und einen möglihst hohen Brehungsindex besitzt, vorhanden war, musste auf

unterseitig emittierende OLEDs ausgewihen werden. Da ein elektrisher Be-

trieb möglih sein sollte, wurde die Gitterstruktur direkt auf ein Glassubstrat
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aufgebraht und darauf ein unterseitig emittierendes OLED-Shihtsystem mit

semi-transparenter Elektrode prozessiert.

Abbildung 3.14: Shihtsystem einer

unterseitig emittierenden OLEDmit

integriertem TiO

2

-Gitter zur Unter-

suhung der Streuwirkung; der Steg-

abstand beträgt aufgrund des Ku-

geldurhmessers 500 nm; zur Plana-

risierung wurde das Gitter ohne Ku-

geln mit PMMA aufgefüllt

In Abbildung 3.14 ist das Shihtsystem von Irppy

3

-OLEDs mit TiO

2

-

Gitterstrukturierung dargestellt. Um das OLED-Shihtsystem auf eine mög-

lihst planare Ebene mit hohem Brehungsindexkontrast zu prozessieren, wur-

den die Kugeln nah dem Sputtern von TiO

2

entfernt und die Löher mit

PMMA aufgefüllt. Der Gitterabstand beträgt aufgrund des verwendeten Ku-

geldurhmessers 500nm, die Gitterhöhe beträgt 200 nm. Zum Vergleih wurden

auh Referenzproben hergestellt, die keine Gitterstruktur besitzen.

Wie bereits beshrieben, waren die OLEDs so konzipiert, dass ein elektri-

sher Betrieb ermögliht wurde. In der Praxis konnten diese zwar elektrish

betrieben werden, allerdings war die Lihtemission so gering, dass keine elek-

trolumineszente Auswertung möglih war. Daher wurde die Untersuhung mit-

tels Photolumineszenz durhgeführt, indem die OLEDs mit einem Laser der

Wellenlänge 375 nm durh die semitransparente Kathode angeregt wurde. Zur

Vermeidung von Totalre�ektion an der Glas-Luft-Grenz�ähe und möglihst

hoher Extraktion aller Emission wurde ein Halbzylinderprisma als Auskoppel-

struktur auf der Substratseite verwendet.

Aufgrund der verwendeten Materialien und der Anregungswellenlänge wur-

de hierbei neben dem in der CBP-Matrix dotierten Irppy

3

-Emitter auh die

NPB-Shiht angeregt.
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Abbildung 3.15: Simulierte, ins Substrat abgestrahlte Emission für vershie-

dene Emitter; die Emissionszone wurde in die Mitte der jeweiligen Shiht

gesetzt

In Abbildung 3.15 ist die simulierte, ins Substrat abgegebene Emission unter

Verwendung von vershiedenen Emissionsspektren (in der jeweiligen Shiht)

dargestellt. Hierbei zeigt sih sowohl bei der Simulation mit NPB (Abbil-

dung 3.15a) als auh mit Irppy (Abbildung 3.15b) deutlih die Emission ent-

lang der Substratmode, bei der Simulation mit NPB-Emission ist zusätzlih

die direkte Emission um 425 nm erkennbar.

In Abbildung 3.16 ist das winkelabhängige Emissionsspektrum der Irppy

3

-

OLED-Referenz (d.h. ohne Gitterstruktur) mit Auskoppelprisma dargestellt.

Wie bereits aus dem simulierten Spektrum erwartet, ist auh hier deutlih

die ausgekoppelte Substratmode zu erkennen. Zudem ergibt sih eine gute

Übereinstimmung zwishen simulierten und experimentellen Daten beim Ver-

lauf und der Intensitätabnahme der direkten Emission sowie dem Verlauf der

Substratmode. Die deutlihe Abweihung bezüglih der Intensität (Simulation:

Substratmode deutlih stärker als direkte Emission; Experiment: umgekehr-

te Intensität) wird auf eine Abweihung der Winkelkalibration zurükgeführt,

welhe auh die geringfügige Vershiebung der Substratmode bezüglih des

Winkels zwishen Experiment und Simulation erklärt.

2

der Emissionsbalken zwishen 42° und 53° ist ein Artefakt des re�ektierten Laserstrahls
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Abbildung 3.16: Experimentelle Emission der Irppy

3

-OLED-Referenz

2

mit

Auskoppelprisma; neben der direkten Emission ist auh die ausgekoppelte Sub-

stratmode (von höheren Wellenlängen einlaufender Emissionsast) erkennbar
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Abbildung 3.17: Experimentelle Emission der Irppy

3

-OLED

3

mit TiO

2

-Gitter

als Streugitter und Auskoppelprisma; es ist ausshliesslih die direkte Emission

ohne zusätzlihe (winkeldispersiven) Moden erkennbar

3

der Emissionsbalken zwishen 42° und 53° ist ein Artefakt des re�ektierten Laserstrahls
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In Abbildung 3.17 ist das winkelabhängige Emissionsspektrum der Probe

mit dem in der PMMA-Shiht integrierten TiO

2

-Gitter dargestellt. Au�ällig

hierbei sind einige E�ekte. Zum Einen ist die unter 0° auftretende maximale

Emission der Referenz-Probe bei 425nm Wellenlänge im Vergleih zur Gitter-

Probe mit 432 nm Wellenlänge etwas vershoben. Die Emission ist auh bei

höheren Winkel deutlih vorhanden, was bereits ein Hinweis auf eine e�ziente

Streuung des Gitters und somit auf eine erhöhte Lihtauskopplung, was durh

die deutlihe Intensitätssteigerung bestätigt wird, shliesst.

Des weiteren fehlt die Substratmode. Statt dessen ist um 510 nm eine sehr

shwahe, di�use Streuintensität erkennbar, was auf die Streuung und damit

Auskopplung von zusätzlihen Moden zurükzuführen ist.
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Abbildung 3.18: Simulierte, in Rihtung der Unterseite abgestrahlte Emission

für vershiedenen Emitter; die Emissionszone wurde in die Mitte der jeweiligen

Shiht gesetzt

Zur Klärung der sehr starken Intensitätssteigerung ist in Abbildung 3.18

das Energiespektrum für die auf der Unterseite (d.h. in Rihtung Substrat)

abgestrahlte Emission für Irppy

3

und NPB dargestellt. Aufgrund der Mikroka-

vität ist die direkte Emission relativ gering. Die Substratmode ist zwar deut-

lih stärker, der Groÿteil der Energie ist jedoh in der Wellenleitermode und

dem Ober�ähenplasmon gefangen. Insbesondere das Ober�ähenplasmon ist

aufgrund der evaneszenten Welle durh die Metallshiht in dieser Kon�gu-

ration für die Gitter-Auskopplung geeignet. Aufgrund der aus der Simulation

für den Anteil der in Substratrihtung ermittelten Anteile der Moden (Irppy

3

:

Luft: 8%, Substrat: 22%, Wellenleitermoden: 3%, Ober�ähenplasmon: 35%;
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NPB: Luft: 4%, Substrat: 12%, Wellenleitermoden: 12%, Ober�ähenplas-

mon: 50%) ist insbesondere bei der im Experiment festgestellten extrem über-

wiegenden NPB-Emission und einer sehr starken Streuung insbesondere des

Ober�ähenplasmons die beobahtete Steigerung um das 4-fahe für dieses

Shihtsystem mit NPB-Anregung als durhaus realistish anzusehen.

Insgesamt konnte somit durh optishe Experimente an integrierten Gitter-

Strukturen eine deutlihe Steigerung der Intensität aufgrund der Streuung und

zusätzlihen Auskopplung von gefangenen Moden nahgewiesen werden.
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Kapitel 4

OLEDs mit doppelbrehenden

Shihten

Zur Simulation wurde die von Thomas Lampe für doppelbrehende Shihten

programmierte Software verwendet [70℄.

4.1 Grundlagen und Idee

Zunähst werden die Grundlagen der Doppelbrehung erklärt, bevor auf die

Ergebnisse der Simulation eingegangen wird.

Zur Klarstellung muss bei der Betrahtung von Molekülen zwishen ver-

shiedenen Dipolmomenten untershieden werden:

� Übergangsdipolmomente sind für die Abstrahlharakteristik (z.B. Pola-

risation, Kopplung an das Ober�ähenplasmon) relevant

� permanente Dipolmomente sind durh die Molekülstruktur bedingt und

können z.B. durh ein vorhandenes statishes elektrishes Feld zu einer

Orientierung der Moleküle auf einer Ober�ähe führen

� induzierte elektrishe Dipolmomente entstehen durh die Vershiebung

von positiver und negativer Ladung durh z.B. ein äuÿeres elektrishes

Feld, vershwinden jedoh im Gegensatz zu permanenten Dipolmomen-

ten bei Wegfall des äuÿeren Ein�usses

Permanente Dipolmomente können aufgrund der Wehselwirkung mit der

Umgebung sehr leiht eine Vorzugsrihtung einnehmen und sih dadurh auf

die Übergangsdipolmomente und induzierten elektrishen Dipolmomente aus-

wirken, so dass im Folgenden auf optish anisotrope Medien näher eingegangen

wird [87℄.
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Allgemein ist für optish anisotrope Medien der Brehungsindex ein Tensor

2. Stufe:

n =









nxx nxy nxz

nyx nyy nyz

nzx nzy nzz









(4.1)

Für optish niht aktive Medien ist dieser symmetrish, d.h. nij = nji, und

kann durh Hauptahsentransformation auf folgende Form gebraht werden:

n =









n1 0 0

0 n2 0

0 0 n3









(4.2)

Im Spezialfall von optish isotropen Medien gilt n1 = n2 = n3, so dass sih ein

Skalar ergibt.

Im Fall der organishen Moleküle, die eine Anordnung der Übergangsdipol-

momente parallel oder senkreht zum Substrat besitzen, soll die xy-Ebene als

Substratebene und die z-Ahse als Normale zum Substrat betrahtet werden.

Dadurh ergibt sih für rotationssymmetrishe Moleküle ohne Vorzugsorien-

tierung innerhalb der xy-Ebene n1 = n2 = no und n3 = nao. Dieser Fall wird

als Doppelbrehung bezeihnet und ist ein optish einahsiges System, welhes

im Folgenden näher betrahtet wird. Der Brehungsindex ergibt sih entspre-

hend:

n =









no 0 0

0 no 0

0 0 nao









(4.3)

Die De�nition des Brehungsindexes für nao > no, d.h. einem Medium mit

positiver Doppelbrehung, ist in Abbildung 4.1 für einen gegebenen Wellen-

vektor

#—

k mittels Indexellipsoid (n
2
x

n2
o
+

n2
y

n2
o
+ n2

z

n2
ao

= 1) für zwei vershiedene

Polarisationsebenen dargestellt. Für den Fall nao < no, d.h. einem Medium

mit negativer Doppelbrehung, gelten die Darstellung und die Formeln analog,

da die optishe Ahse

#—c per De�nition immer in Rihtung der gröÿten Aniso-

tropie zeigt. In der Literatur wird der Brehungsindex entlang der optishen

Ahse übliherweise als ausserordentliher Brehungsindex nao bezeihnet. Zur

Untersheidung zum Brehungsindex des ausserordentlihen Strahls, der zwi-

shen no und nao liegt und auf den im Folgenden eingegangen wird, wird daher

in dieser Arbeit der Brehungsindex des ausserordentlihen Strahls mit nao′

bezeihnet.
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Abbildung 4.1: Brehungsindex des

ordentlihen Strahls no bzw. ausser-

ordentlihen Strahls nao′
1

; die Po-

larisationsebene steht senkreht auf

bzw. parallel zu der durh die opti-

she Ahse

#—c und demWellenvektor

#—

k aufgespannten Ebene

Wie in Abbildung 4.1 gezeigt, besitzt eine Welle, dessen elektrisher Feld-

stärkevektor

#—

E senkreht zur optishen Ahse

#—c und dem Wellenvektor

#—

k

steht, den ordentlihen Brehungsindex no und wird als ordentliher Strahl

bezeihnet.

Liegt der elektrishe Feldstärkevektor

#—

E in der Ebene der optishen Ahse

#—c und dem Wellenvektor

#—

k , so wird die Welle als ausserordentliher Strahl

bezeihnet. Der zugehörige Brehungsindex ergibt sih mit dem Winkel α zwi-

shen optisher Ahse

#—c und Wellenvektor

#—

k über die Formel:

1

n2
ao′

=
cos2 α

n2
o

+
sin2 α

n2
ao

(4.4)

Neben den untershiedlihen Brehungsindies der ordentlihen und ausser-

ordentlihen Welle ist auh die Rihtung der Einheitsvektoren

−→
1o und

−→
1ao des

Feldstärkevektors

#—

E vershieden [88℄:

1

Zur Erklärung von nao
′
: Verwehselungsgefahr und De�nition im Text beahten
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#—

1 o =

#—

k × #—c

| #—k × #—c |
(4.5)

#—

1 ao =

#—

k⊥ − k2
⊥

√
no

k‖
√
nao

#—c

∣

∣

∣

∣

∣

#—

k⊥ − k2
⊥

√
no

k‖
√
nao

#—c

∣

∣

∣

∣

∣

(4.6)

mit

k⊥: Wellenvektor-Komponente senkreht zur optishen Ahse

#—c

k‖: Wellenvektor-Komponente parallel zur optishen Ahse

#—c

Hierbei wird deutlih, dass beim ordentlihen Strahl

#—

1 o und somit dessen

elektrishe Feldstärkevektor

#—

Eo senkreht zur Ausbreitungsrihtung

#—

k steht.

Beim ausserordentlihen Strahl ist

#—

1 ao und damit dessen elektrisher Feldstär-

kevektor

#—

Eao niht senkreht zu

#—

k , sondern besitzt eine zusätzlihe Kompo-

nente entlang des Wellenvektors

#—

k .

Insbesondere für Moleküle mit Orientierungseigenshaften bezüglih der

Shihtebene ist die Doppelbrehung und deren Auswirkung relevant. Auf-

grund der in den Molekülen von organishen Halbleitern leihten Vershieb-

barkeit der Elektronen durh Π- und Doppelbindungssysteme ergibt sih üb-

liherweise entlang der längsten Kohlensto�kette (vgl. [89℄) die gröÿte Polari-

sierbarkeit und damit die optishe Ahse entlang dieser Kette.

In Abbildung 4.2a ist ein länglihes Molekül shematish dargestellt, das

entlang der längsten Molekülahse (d.h. entlang der Kohlensto�kette) eine

groÿe, und senkreht dazu (d.h. senkreht zur Kohlensto�kette) eine kleine

Polarisierbarkeit besitzt, wobei die Polarisierbarkeit senkreht zur Kohlensto�-

kette radialsymmetrish sein soll (siehe Abbildung 4.2a). Im Folgenden wird

von einer hohen Polarisierbarkeit entlang der Kohlensto�kette (bzw. des Mo-

leküls) ausgegangen; bei einer geringeren Polarisierbarkeit entlang der Koh-

lensto�kette gelten die Shlussfolgerungen analog. Wie in Abbildungen 4.2b

bis 4.2d gezeigt, wird im Folgenden die Substratebene als xy-Ebene und die

senkrehte Ahse als z-Ahse bezeihnet.

Bei Orientierung des beshriebenen Moleküls senkreht zur xy-Ebene (vgl.

Abbildung 4.2b) ergibt sih dadurh eine in der xy-Ebene einheitlihe Ori-

entierung mit niedriger Polarisierbarkeit der Moleküle, wohingegen senkreht

dazu (entlang der z-Ahse) eine hohe Polarisierbarkeit vorliegt, so dass sih für
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(a) Shematishe Darstellung der Pola-

risationsrihtungen eines länglihen Mo-

leküls: rot: hohe Polarisierbarkeit, blau:

niedrige Polarisierbarkeit

Substrat

x

y

z

(b) Länglihe Moleküle mit stehender

Vorzugsrihtung

x

y

z

Substrat

() Länglihe Moleküle mit liegender

Vorzugsrihtung

x

y

z

Substrat

(d) Länglihe Moleküle mit �shiefer�

Vorzugsrihtung

Abbildung 4.2: Polarisierbarkeit und möglihe Orientierung von Molekülen

Moleküle, deren hohe Polarisierbarkeit senkreht zur xy-Ebene orientiert ist,

eine optish positive Doppelbrehung mit optisher Ahse in z-Rihtung

ergibt.

Bei liegender Orientierung hingegen, d.h. die hohe Polarisierbarkeit des Mo-

leküls liegt parallel zur xy-Ebene, be�ndet sih auh eine Molekülahse mit

niedriger Polarisierbarkeit parallel zur xy-Ebene. In z-Rihtung hingegen be-

�ndet sih nur die niedrige Polarisierbarkeit des Moleküls, unabhängig von

dessen Orientierung in der Ebene. Sofern das Molekül in der xy-Ebene keine

Vorzugsrihtung aufweist (wie z.B. hohe Polarisierbarkeit in x-Rihtung, nied-

rige Polarisierbarkeit in y-Rihtung), so ergibt sih ein Mittelwert der Polari-

sierbarkeit, der zwishen den Werten der hohen und niedrigen Polarisierbarkeit

liegt. Insgesamt ergibt sih somit für Moleküle, deren hohe Polarisierbarkeit

ohne Vorzugsrihtung parallel zur xy-Ebene orientiert ist, eine optish nega-

tive Doppelbrehung in z-Rihtung.

Unabhängig von der parallelen oder senkrehten Ausrihtung des Moleküls

ergibt sih somit eine Doppelbrehung mit optisher Ahse in z-Rihtung. Für

den Fall einer parallelen Orientierung der Moleküle in der xy-Ebene mit Vor-

zugsrihtung in eine Rihtung (z.B. hohe Polarisierbarkeit in x-Rihtung, nied-

rige Polarisierbarkeit in y-Rihtung) oder einem Übergang zwishen diesen Zu-

ständen (vgl. Abbildung 4.2d) ergibt sih zwar ebenfalls eine Doppelbrehung,
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die allerdings, wie nahfolgend gezeigt wird, zusätzlihe E�ekte verursaht und

daher in dieser Arbeit niht behandelt wird.

Die Doppelbrehung muss niht durh eine Orientierung der Moleküle ent-

stehen sondern kann auh durh andere Modi�kationen des Shihtsystems

erfolgen; hierzu sei beispielsweise auf [90, 91℄ verwiesen.

(a) Orientierung der Moleküle mit opti-

sher Ahse

#—
c senkreht zur Substrato-

ber�ähe und somit parallel zur

#—
z -Ahse

in der xz-Messebene

(b) Orientierung der Moleküle mit opti-

sher Ahse

#—
c beliebig zur Substratober-

�ähe (hier: optishe Ahse

#—
c ausserhalb

der xz-Messebene)

Abbildung 4.3: Orientierung der optishen Ahse

#—c (shwarzer Pfeil) bezüglih

senkrehter (blauer Pfeil) und paralleler (roter Pfeil bzw. Halbkreis) Polarisa-

tion mit Mess-Ebene (grau) in der xz-Ebene

Aufgrund der Doppelbrehung mit untershiedlihen Brehungsindies erge-

ben sih entsprehende Auswirkungen auf die untershiedlihen Polarisations-

ebenen einer elektromagnetishen Welle, die diese Shiht durhdringt. Für den

Fall doppelbrehender Shihten, deren optishe Ahse senkreht zur Shiht-

ebene und der Messebene (z.B. in der xz-Ebene (siehe Abbildung 4.3a)) liegt,

be�ndet sih die senkrehte Polarisation (s-polarisiert) stets senkreht zur Ebe-

ne, die von der optishen Ahse

#—c und dem Wellenvektor

#—

k aufgespannt wird,

so dass diese immer mit dem ordentlihen Strahl zusammenfällt. Die parallele

Polarisation (p-polarisiert) verläuft hingegen innerhalb der von der optishen

Ahse

#—c und dem Wellenvektor

#—

k aufgespannten (xz-) Ebene und gehört zum

ausserordentlihen Strahl, dessen Brehungsindex vom Winkel α zwishen op-

tisher Ahse

#—c und Wellenvektor

#—

k abhängt und somit rihtungsabhängig

ist. Ferner ist die elektrishe Feldstärke

−→
Eao niht senkreht zum Wellenvektor

#—

k (siehe Erklärung zu Gleihung (4.6)), so dass der Poynting-Vektor

#—

S , d.h.
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die Rihtung der abgestrahlte Energie, niht mit dem Wellenvektor

#—

k , d.h.

der Rihtung der Ausbreitung, zusammenfällt und somit die Anisotropie eine

Änderung der internen Energieverläufe verursaht, wodurh eine veränderte

Abstrahlharakteristik der OLED zu erwarten ist.

Zu erwarten ist daher für den Fall, dass sih die hohe Polarisierbarkeit des

Moleküls senkreht zur Substratebene oder parallel (ohne Vorzugsrihtung) in

der Ebene anordnet (und somit die optishe Ahse

#—c stets in der Mess-Ebene

(z.B. xz-Ebene) liegt), ein Gleihbleiben der s-polarisierten Messungen und

eine Änderung der p-polarisierten Messungen aufgrund der Anisotropie.

Im Fall, dass die optishe Ahse

#—c niht parallel zur Normalen

#—z des Sub-

strats liegt (siehe Abbildung 4.3b), ergibt sih im Allgemeinen, dass die opti-

she Ahse

#—c niht mit der Mess- (z.B. xz-) Ebene zusammen fällt, so dass

die senkrehte Polarisation niht mit dem ordentlihen Strahl übereinstimmt

und es somit zu einer Überlagerung der Anteile der senkrehten und parallelen

Polarisation kommt, so dass diese niht mehr getrennt voneinander betrah-

tet werden können. In der Simulation ist daher eine unabhängige Betrahtung

der drei Dipolrihtungen niht mehr möglih, so dass die Problemlösung mit-

tels Streumatrizen notwendig ist. Aufgrund der in der praktishen Anwendung

zu erwartenden niht mehr radialsymmetrishen Abstrahlung um die z-Ahse,

was zu einer im Allgemeinen eher unerwünshten inhomogenen Abstrahlung

führt, wurde die Anisotropie auf die Doppelbrehung mit optisher Ahse

#—c

senkreht zur xz-Ebene beshränkt.

4.2 Standard-OLED

Substrat

CBP:Irppy3 10 nm

ITO 135 nm

60 nm

Ca 10 nm

Al 100 nm

60 nmBPhen

45 nmPEDOT:PSS

NPD
Abbildung 4.4: Shihtsystem der

Referenz

Zur Überprüfung der bisherigen Überlegungen zur Doppelbrehung und Un-

tersuhung deren Auswirkungen auf organishe Shihtsysteme wird im Fol-

genden das in Abbildung 4.4 typishe Shihtsystem verwendet. Hierbei ist zu
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beahten, dass die Shihtdiken, insbesondere der ETL und HTL (BPhen-

und NPD-Shiht) niht verändert werden; eine Veränderung dieser Shihten

zur Steigerung der E�zienz, Elimination von Kavitäts-E�ekten und Vergleih

mit der Literatur wird im folgenden Abshnitt behandelt.

4.2.1 Referenz-OLED
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Abbildung 4.5: Internes Energiespektrum des Referenz-Shihtsystems von Ab-

bildung 4.4

In Abbildung 4.5 ist das interne Energiespektrum (mit direkter Emission,

Substrat- und Wellenleitermode sowie Ober�ähenplasmon) zum Vergleih mit

den nahfolgenden Shihtsystemen, die eine doppelbrehende Shiht enthal-

ten, dargestellt. Der Purell-Faktor beträgt 1,44, die Anteile der direkte Emis-

sion 16,3% und der Substratmode 27,3%, so dass sih als Gesamtabstrahlung

(Luft- und Substratmode) 44% ergibt. Auf eine Trennung und Zuordnung der

Anteile von Wellenleitermode und Ober�ähenplasmon wird, da diese in die-

sem Shihtsystem niht ausgekoppelt werden können und, wie später gezeigt

wird, sih im internen Energiespektrum überlagern und somit die Trennung

ershweren, verzihtet.
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4.2.2 OLED mit doppelbrehender PEDOT:PSS-Shiht

Substrat

CBP:Irppy3 10 nm

ITO 135 nm

60 nm

Ca 10 nm

Al 100 nm

60 nmBPhen

NPD

45 nmFIJKLNFOO (iQKLRKT U JKTTIVWRX)

Abbildung 4.6: Shihtsystem zur

Untersuhung der Auswirkungen

von (angenommener) isotroper und

doppelbrehender PEDOT:PSS-

Shiht

Zur Untersuhung der Auswirkungen der Doppelbrehung von PEDOT:PSS

in einer OLED wurde als typishes Shihtsystem Abbildung 4.6 verwendet und

die Brehungsindies als isotrop bzw. doppelbrehend angenommen.
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(b) doppelbrehend [92℄

Abbildung 4.7: Brehungsindies von PEDOT:PSS; (a) als isotrop angenom-

men; (b) doppelbrehend

In Abbildung 4.7 sind die verwendeten Brehungsindies dargestellt. Hierbei

bleibt festzuhalten, dass der für isotrope Orientierung verwendete Brehungs-

index zwishen dem ordentlihen und ausserordentlihen der doppelbrehenden

Brehungsindies liegt und somit ein Mittelwert zwishen beiden darstellt. Des

weiteren soll darauf hingewiesen werden, dass die optishen Daten der dop-

pelbrehenden Brehungsindies sih mit einer Di�erenz von bis zu 0,2 (1,37

für den ausserordentlihen bzw. 1,57 für den ordentlihen Brehungsindex bei

800nm Wellenlänge) erheblih untersheiden.
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Abbildung 4.8: Internes Energiespektrum des Shihtsystems von Abbil-

dung 4.6 mit als isotrop (Daten von Abbildung 4.7a) bzw. doppelbrehend

(Daten von Abbildung 4.7b) angenommener PEDOT:PSS-Shiht; Inlay: ver-

gröÿerter Bereih einer Wellenleitermode

In Abbildung 4.8 sind die internen Energiespektren des Shihtsystems

von Abbildung 4.6 dargestellt. Abbildung 4.8a wurde mit dem isotropen Bre-

hungsindex von Abbildung 4.7a, Abbildung 4.8b mit den doppelbrehenden

Brehungsindies von Abbildung 4.7b simuliert. Beim Vergleih lässt sih kaum

ein Untershied feststellen. Nur bei genauer Betrahtung (vergleihe jeweiliges

Inlay) lässt sih eine sehr geringe Vershiebung von Moden oder eine Inten-

sitätsänderung feststellen. Diese Änderungen sind jedoh so gering, dass da-

durh auftretende Abweihungen deutlih unterhalb vom 1%-Bereih liegen

und somit im Allgemeinen die Simulationen für Shihtsysteme mit übliher

PEDOT:PSS-Shiht in sehr guter Näherung mit dem als isotrop angenomme-

nen Brehungsindex durhgeführt werden können und nur in Ausnahmefällen

eine sehr präzise Simulation mit den doppelbrehenden Brehungsindies und

entsprehend höherem Rehenaufwand notwendig ist.

4.2.3 OLED mit doppelbrehender HTL

In Abbildung 4.9 ist das Shihtsystem, bei dem die Lohleiter-Shiht als

doppelbrehend angenommen wird, dargestellt. Hierzu wurden die isotropen

optishen Daten der Shiht durh anisotrope Brehungsindies ersetzt, so dass

der ordentlihe Brehungsindex dem isotropen Brehungsindex entspriht. Der

Realteil des anisotropen Brehungsindexes wurde um den konstanten Wert

von 0,3 gegenüber dem Realteil des ordentlihen Brehungsindexes angehoben
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Substrat

CBP:Irppy3 10 nm

ITO 135 nm

60 nm

Ca 10 nm

Al 100 nm

60 nmBPhen

45 nmPEDOT:PSS

YZ[ (doppelbr\)
Abbildung 4.9: Shihtsystem mit dop-

pelbrehender Lohleiter-Shiht

bzw. erniedrigt und als Imaginärteil (Absorptionskoe�zient) des anisotropen

Brehungsindexes wurde der des isotropen Brehungsindexes verwendet.
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Abbildung 4.10: Internes Energiespektrum des Shihtsystems von Abbil-

dung 4.9 mit optish posiviter Doppelbrehung; Inlay: internes Energiespek-

trum des Referenz-Shihtsystems von Abbildung 4.5; zum besseren Vergleih

folgt in Abbildung 4.12 ein Quershnitt bei 510 nm

In Abbildung 4.10 ist das interne Energiespektrum des Shihtsystems von

Abbildung 4.9 mit gegenüber dem ordentlihen Brehungsindex um 0,3 er-

höhtem ausserordentlihen Brehungsindex (optish positive Doppelbrehung)

dargestellt. Gegenüber der Referenz zeigt sih im internen Energiespektrum ei-

ne Zunahme aller Moden, ausser der 2., s-polarisierten Wellenleitermode. Das

Ober�ähenplasmon ist des weiteren zu etwas höheren Wellenvektoren ver-

shoben. Die Zunahme der internen Energie führt zu einer leihten Zunahme

65



des Purell-Faktors (1,51) gegenüber der Referenz (1,44). Aufgrund der Nor-

mierung sinkt der Anteil der direkten Emission leiht auf 15,8% (Referenz:

16,3%), der Anteil der Substratmode hingegen sinkt mit 27,0% (Referenz:

27,3%) etwas weniger.
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Abbildung 4.11: Internes Energiespektrum des Shihtsystems von Abbil-

dung 4.9 mit optish negativer Doppelbrehung; Inlay: internes Energiespek-

trum des Referenz-Shihtsystems von Abbildung 4.5; zum besseren Vergleih

folgt in Abbildung 4.12 ein Quershnitt bei 510nm

In Abbildung 4.11 ist das interne Energiespektrum des Shihtsystems von

Abbildung 4.9 mit gegenüber dem ordentlihen Brehungsindex um 0,3 ernied-

rigtem ausserordentlihen Brehungsindex (optish negative Doppelbrehung)

dargestellt. Gegenüber der vorherigen optish positiven Doppelbrehung ergibt

sih wie erwartet eine allgemeine Umkehrung der vorangehenden E�ekte. So

zeigt sih im internen Energiespektrum eine Abnahme aller Moden, ausser der

2., s-polarisierten Wellenleitermode. Das Ober�ähenplasmon ist des weiteren

zu etwas niedrigeren Wellenvektoren vershoben. Dies führt zu einer leihten

Abnahme des Purell-Faktors (1,38 gegenüber 1,44 der Referenz). Aufgrund

der Normierung steigt der Anteil der direkten Emission geringfügig auf 16,6%

(Referenz: 16,3), der Anteil der Substratmode hingegen sinkt mit 27,0% (Re-

ferenz: 27,3%) leiht.
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Abbildung 4.12: Quershnitte der Referenz (Abbildung 4.9) und der doppel-

brehenden Shihtsysteme (Abbildung 4.10 und Abbildung 4.11) des Shiht-

systems von Abbildung 4.9 bei 510 nm Wellenlänge; gestrihelte Linie: Luft-

Substrat-Grenze, gepunktete Linie: Substrat-Wellenleitermoden-Grenze

In Abbildung 4.12 sind die Quershnitte der Referenz und der doppelbre-

henden Shihtsysteme von Abbildung 4.9 bei 510nmWellenlänge dargestellt.

Hierbei ist festzuhalten, dass sih das Abstrahlverhalten der doppelbrehenden

Shihtsysteme gegenüber der Referenz in der direkten Emission und der Sub-

stratmode nur geringfügig ändert.

Die Zu- bzw. Abnahme der direkten Emission bei optish positiver bzw.

negativer Doppelbrehung ist durh die Zu- bzw. Abnahme der abgestrahlten

Energie begründet, welhe zu einer Zu- bzw. Abnahme des Purell-Faktors

führt. Da hierbei auh die niht beein�ussten und somit gegenüber der Dop-

pelbrehung konstanten s-polarisierten Energiemoden berüksihtigt sind, er-

gibt sih für die direkte Emission eine gegenüber dem Purell-Faktor unter-

proportionale Zu- bzw. Abnahme. Die (nahezu) unveränderte Intensität der

Substratmode ist bei optish positiver bzw. negativer Doppelbrehung auf den

erhöhten bzw. erniedrigten Purell-Faktor zurükzuführen, der zu einer Ernied-

rigung bzw. Erhöhung des s-polarisierten Energieanteils führt, welher durh

den erhöhten bzw. erniedrigten p-polarisierten Energieanteil jedoh kompen-
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siert wird. Die bei der direkten Emission getro�ene Shlussfolgerung gilt ana-

log für die Zu- bzw. Abnahme der Energiekopplung an das Ober�ähenplas-

mon. Die Vershiebung zu höheren bzw. niedrigeren Wellenvektoren ist auf den

erhöhten bzw. erniedrigten Brehungsindex des ausserordentlihen Strahls zu-

rükzuführen, wodurh der für das Ober�ähenplasmon relevante Wellenvektor

erhöht bzw. erniedrigt wird. Aufgrund des groÿen Abstandes zwishen doppel-

brehender Shiht und Ober�ähenplasmon �ndet jedoh nur eine shwahe

Beein�ussung der Vershiebung statt.

4.2.4 OLED mit doppelbrehender ETL

Substrat

CBP:Irppy3 10 nm

ITO 135 nm

60 nm

Ca 10 nm

Al 100 nm

60 nmBPhen (doppelbr])

NPD

45 nmPEDOT:PSS

Abbildung 4.13: OLED-Shiht-

system mit doppelbrehender

Elektronenleiter-Shiht

In Abbildung 4.13 ist das Shihtsystem, bei dem die Elektronenleiter-

Shiht als doppelbrehend angenommen wird, dargestellt. Hierzu wurden die

isotropen optishen Daten der Shiht durh anisotrope Brehungsindies er-

setzt, so dass der ordentlihe Brehungsindex dem isotropen Brehungsindex

entspriht. Der Realteil des anisotropen Brehungsindexes wurde um den kon-

stanten Wert von 0,3 gegenüber dem Realteil des ordentlihen Brehungsin-

dexes angehoben bzw. erniedrigt und als Imaginärteil (Absorptionskoe�zient)

des anisotropen Brehungsindexes wurde der des isotropen Brehungsindexex

verwendet.
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Abbildung 4.14: Internes Energiespektrum des Shihtsystems von Abbil-

dung 4.13 mit optish posiviter Doppelbrehung; Inlay: internes Energiespek-

trum des Referenz-Shihtsystems von Abbildung 4.5

In Abbildung 4.14 ist das interne Energiespektrum des Shihtsystems von

Abbildung 4.13 mit gegenüber dem ordentlihen Brehungsindex um 0,3 er-

höhtem ausserordentlihen Brehungsindex (optish positive Doppelbrehung)

dargestellt. Gegenüber der Referenz zeigt sih im internen Energiespektrum

eine etwas shärfere 1. Wellenleitermode und vor allem beim Ober�ähenplas-

mon eine starke Vershiebung zu deutlih höheren Wellenvektoren und eine

starke Vergröÿerung. Dies führt zu einem gegenüber der Referenz (1,44) sehr

hohen Purell-Faktor von 1,78. Aufgrund der sehr viel stärkeren Kopplung an

das Ober�ähenplasmon sinkt die direkte Emission mit 13,2% als auh die

Substratmode mit 22,2% gegenüber der Referenz (16,3% bzw. 27,3%) deut-

lih.
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Abbildung 4.15: Internes Energiespektrum des Shihtsystems von Abbil-

dung 4.13 mit optish negativer Doppelbrehung; Inlay: internes Energiespek-

trum des Referenz-Shihtsystems von Abbildung 4.5

In Abbildung 4.15 ist das interne Energiespektrum des Shihtsystems von

Abbildung 4.13 mit gegenüber dem ordentlihen Brehungsindex um 0,3 er-

niedrigtem ausserordentlihen Brehungsindex (optish negative Doppelbre-

hung) dargestellt. Gegenüber der vorherigen optish positiven Doppelbre-

hung zeigt sih wie erwartet eine Umkehrung der vorangehenden E�ekte.

So zeigt sih im internen Energiespektrum eine etwas di�usere 1. Wellenlei-

termode und vor allem beim Ober�ähenplasmon eine starke Vershiebung zu

deutlih niedrigeren Wellenvektoren und eine starke Verkleinerung. Dies führt

zu einem gegenüber der Referenz (1,44) sehr kleinen Purell-Faktor von 1,15.

Aufgrund der sehr shwahen Kopplung an das Ober�ähenplasmon steigt die

direkte Emission mit 20,4% als auh die Substratmode mit 33,9% gegenüber

der Referenz (16,3% bzw. 27,3%) deutlih.

Der Grund für die starke bzw. shwahe Kopplung an das Ober�ähen-

plasmon ist, wie bereits bei der doppelbrehenden Lohleiter-Shiht in Ab-

shnitt 4.2.3 beshrieben, durh den erhöhten bzw. erniedrigten Brehungsin-

dex des ausserordentlihen Strahls zurükzuführen, wodurh der für das Ober-

�ähenplasmon relevante Wellenvektor erhöht bzw. erniedrigt wird. Da jedoh
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in diesem Shihtsystem mit doppelbrehender Elektronen-Shiht die für die

starke bzw. shwahe Kopplung des Ober�ähenplasmons beteiligte Shiht un-

mittelbar an der Grenz�ähe und somit im direkten Ein�ussbereih des Ober-

�ähenplasmons liegt, �ndet eine extrem starke Beein�ussung statt.
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Abbildung 4.16: Quershnitte der Referenz und der doppelbrehenden Shiht-

systeme von Abbildung 4.13 bei 510 nm Wellenlänge; gestrihelte Linie: Luft-

Substrat-Grenze, gepunktete Linie: Substrat-Wellenleitermoden-Grenze

In Abbildung 4.16 sind die Quershnitte der Referenz und der doppelbre-

henden Shihtsysteme von Abbildung 4.9 bei 510nmWellenlänge dargestellt.

Hierbei ist festzuhalten, dass sih die spektrale Abstrahlung der doppelbre-

henden Shihtsysteme gegenüber der Referenz in der direkten Emission und

der Substratmode niht ändert. Die vorangehend beshriebenen Änderungen

der Abstrahle�zienz der direkten Emission und der Substratmode entstehen

durh die veränderte Kopplung der Wellenleitermoden und des Ober�ähen-

plasmon, so dass sih insbesondere die Energieverteilung der Moden ändert,

wodurh sih der relative Anteil der direkten Emission und Substratmode an

der gesamten Energie ändert.
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Abbildung 4.17: Polarisations-aufgespaltenes Energiespektrum von Abbil-

dung 4.15

Zu Bemerken ist, dass das Ober�ähenplasmon beim Shihtsystem mit op-

tish negativ doppelbrehender Elektronenleiter-Shiht so weit zu kleineren

Wellenvektoren vershoben wurde, dass eine Überlagerung mit der 2. Wellen-

leitermode statt�ndet. Wie in Abbildung 4.17 dargestellt, ist eine deutlihe

Trennung mit Hilfe der Polarisation dennoh möglih, allerdings ist selbst im

p-polarisierten Energiespektrum eine (teilweise) Überlappung der 1. Wellenlei-

termode und des Ober�ähenplasmons vorhanden, so dass eine weitere Tren-

nung eventuell über die Dipolorientierung noh möglih wäre.

4.2.5 OLED mit doppelbrehender HTL und ETL

Substrat

CBP:Irppy3 10 nm

ITO 135 nm

60 nm

Ca 10 nm

Al 100 nm

60 nmBPhen (doppelbr̂ )

_`b (doppelbr̂ )

45 nmPEDOT:PSS

Abbildung 4.18: OLED-Shihtsys-

tem mit doppelbrehender Loh-

und Elektronenleiter-Shiht

In Abbildung 4.18 ist das Shihtsystem, bei dem die Loh- und Elektronen-

leiter-Shiht als doppelbrehend angenommen werden, dargestellt. Hierzu wer-

den die isotropen optishen Daten der Shihten durh anisotrope Brehungsin-

dies ersetzt, so dass der ordentlihe Brehungsindex dem isotropen Brehungs-

index entspriht. Der Realteil des anisotropen Brehungsindexes wurde um den

konstanten Wert von 0,3 gegenüber dem Realteil des ordentlihen Brehungsin-
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dexes angehoben bzw. erniedrigt und als Imaginärteil (Absorptionskoe�zient)

des anisotropen Brehungsindexes wurde der des isotropen Brehungsindexes

verwendet.

Abbildung 4.19: Anteil der direkte Emission und relative Veränderung zur

Referenz bei doppelbrehender NPD- und BPhen-Shiht des Shihtsystems

von Abbildung 4.18

Abbildung 4.19 zeigt den Anteil der direkten Emission bei doppelbrehen-

der NPD- und BPhen-Shiht des Shihtsystems von Abbildung 4.18 sowie

die relative Veränderung zur Referenz ohne geänderte Brehungsindies der

beiden Shihten. Wie bei der OLED mit nur einer doppelbrehenden loh-

bzw. elektronenleitender Shiht (Abshnitt 4.2.3 bzw. Abshnitt 4.2.4) be-

wirkt die Änderung des ausserordentlihen Brehungsindex der lohleitenden

NPD-Shiht nur eine geringe Änderung der abgestrahlten Energie. Je optish

negativ doppelbrehender die lohleitende Shiht des Shihtsystems (bei un-

veränderter elektronenleitender Shiht) ist, desto höher ist die direkte Emis-

sion. Den gröÿten E�ekt bewirkt dementsprehend die Änderung des ausser-

ordentlihen Brehungsindexes der elektronenleitenden BPhen-Shiht. Auh
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hier ergibt sih, dass je optish negativ doppelbrehender die elektronleitende

Shiht des Shihtsystems (bei unveränderter lohleitender Shiht) ist, desto

höher ist die direkte Emission.

Im Extremfall von stark optish positiv bzw. negativ doppelbrehender loh-

und elektronenleitender Shiht ergibt sih eine Ab- bzw. Zunahme auf 12,9%

bzw. 20,9% und somit gegenüber der Referenz (16,3%) eine Abnahme bzw.

Steigerung von 21% bzw. 28%.

Abbildung 4.20: Anteil der Substrat-Emission und relative Veränderung zur

Referenz bei doppelbrehender NPD- und BPhen-Shiht des Shihtsystems

von Abbildung 4.18

Der Trend der Ab- bzw. Zunahme der abgestrahlten Emission setzt sih,

wie in Abbildung 4.20 dargestellt, für die Substratmode fort. Für stark optish

positiv bzw. negativ doppelbrehende loh- und elektronenleitende Shiht er-

gibt sih eine Ab- bzw. Zunahme auf 22,3% bzw. 34,5% und somit gegenüber

der Referenz (27,3%) eine Abnahme bzw. Steigerung von 18% bzw. 26%.
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Abbildung 4.21: Anteil der direkten Emission und Substratmode und relative

Veränderung zur Referenz bei doppelbrehender NPD- und BPhen-Shiht des

Shihtsystems von Abbildung 4.18

Für die gemeinsame Auskopplung von direkter Emission und Substratmode

(siehe Abbildung 4.21) ergibt sih entsprehend mit stark optish positiv bzw.

negativ doppelbrehender loh- und elektronenleitender Shiht eine Ab- bzw.

Zunahme auf 35,3% bzw. 55,4% und somit gegenüber der Referenz (43,7%)

eine Abnahme bzw. Steigerung von 19% bzw. 27%. Für eine möglihst ho-

he Auskopplungse�zienz sollte somit die loh- und elektronenleitende Shiht

optish negativ doppelbrehend sein, so dass für die in Abbildung 4.2a darge-

stellten Moleküle (leihte Polarisation entlang der Molekülahse) eine parallele

Anordnung bezüglih der Shihtebene notwendig ist.
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Abbildung 4.22: Purell-Faktor und relative Veränderung zur Referenz bei

doppelbrehender NPD- und BPhen-Shiht des Shihtsystems von Abbil-

dung 4.18

In Abbildung 4.22 sind die jeweiligen Purell-Faktoren dargestellt. Da des-

sen Änderung hauptsählih durh die Kopplung an das Ober�ähenplasmon

bestimmt wird, verhält sih dieser umgekehrt zur direkten Emission bzw.

Substratmode: je höher die Auskopplungse�zienz ist, desto niedriger ist der

Purell-Faktor, und umgekehrt.

Insgesamt zeigt sih, dass doppelbrehende Shihten einen deutlihen Ein-

�uss auf die optishe Abstrahlungse�zienz einer OLED haben können und die-

ser Ein�uss umso höher ist, je näher diese an der Grenz�ähe des Ober�ähen-

plasmons liegen. Für die üblihen Shihtsysteme ist daher eine Berehnung

mit doppelbrehender PEDOT:PSS-Shiht im Regelfall niht notwendig.
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4.3 OLED mit optimierten Shihtdiken

Im vorangehenden Kapitel wurde eine OLED mit unveränderten Shihtdiken

behandelt. Hierbei fällt auf, dass eine doppelbrehende ETL aufgrund der star-

ken Auswirkungen einen klaren Verlauf zeigt. Im Gegensatz dazu treten bei

genauer Betrahtung für die doppelbrehende Shiht (bei im Brehungsindex

konstante ETL) leihte Shwankungen, insbesondere bei stark positiv doppel-

brehender ETL auf. Diese Shwankungen werden mit weniger starker positiver

Doppelbrehung der ETL weniger bzw. vershwinden für stark negativ dop-

pelbrehende ETL komplett. Grund hierfür ist der Kavitäts-E�ekt, der durh

den leiht veränderten Brehungsindex einer Shiht verändert wird. Um dies

zu vermeiden, und um die Ergebnisse mit der Literatur zu vergleihen, ist eine

Optimierung der Shihtdiken bezüglih der Auskopplungse�zienz notwendig,

welhe im Folgenden vorgenommen wird.

4.3.1 Optimierung

Als Ausgangs-OLED wurde das Standard-Shihtsystem verwendet und für

jedes mit vorgegebenem Brehungsindex zu untersuhende Shihtsystem die

Shihtdike der ETL und HTL variiert, und das jeweils betrahtete Maximum

(direkte Emission, Substratmode oder gesamte Emission) ermittelt. Hierbei

wurden die Shihten im Bereih von 10nm bis 120 nm im 2 nm-Abstand vari-

iert, so dass nur das 1. Kavitätsmaxium betrahtet wurde (bei einer Obergrenze

von 150 nm �ndet teilweilse ein Umspringen der Werte auf das 2. Kavitätsma-

ximum statt). Durh die Verwendung eines optimierten Shihtsystems werden

die durh die veränderten Brehungsindies der doppelbrehenden Shihten

hervorgerufenen Kavitätse�ekte eliminiert. An dieser Stelle wird darauf hinge-

wiesen, dass im vorangehenden Kapitel eine Standard-OLED mit konstanten

ETL- und HTL-Shihtdiken verwendet wurde, was beim elektrishen Be-

trieb übliherweise eine gute Ladungsträgerbalane gewährleistet und eine ers-

te Analyse ermöglihte. Durh das weitergehende Verständnis und damit der

Vermeidung von Kavitätse�ekten und Shwankungen durh Optimierung er-

geben sih jedoh Shihtdiken, die für eine elektrish betriebene OLED mit

hoher Ladungsträgerbalane aufgrund der shwankenden und teilweilse stark

untershiedlihen ETL- und HTL-Shtihtdiken niht unbedingt optimal ist,

jedoh zur weiteren Analyse und zum Ausshluss von unerwünshten E�ekten

notwendig ist. Für eine auh im elektrishen Betrieb optimierte OLED ist so-
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mit für untershiedlih leitfähige ETL und HTL eine Abwägung bezüglih des

Brehungsindexes der Doppelbrehung, der Shihtdiken und der Ladungsträ-

gerbalane der OLED zu tre�en und ein Vergleih der Ergebnisse des vorheri-

gen und dieses Abshnitts empfehlenswert.

Substrat

CBP:Irppy3 10 nm

ITO 135 nm

optimiert

cd 10 nm

Al 100 nm

optimiertBPhen (doppelbrf)

ghj (doppelbrf)

45 nmhklmnohpp

Abbildung 4.23: Shihtsystem mit

den optimierten Shihtdiken

Zur Optimierung wurde das in Abbildung 4.23 dargestellte Shihtsystem

verwendet, bei dem die ETL- und HTL-Shihtdiken optimiert werden.

4.3.2 Direkte Emission

Abbildung 4.24: Optimierte direkte Emission des Shihtsystems von Abbil-

dung 4.23
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Tabelle 4.1: Bei der für gröÿte direkte Emission mittels Optimierung der ETL-

und HTL-Shihtdiken zwishen 10 nm und 120 nm im 2 nm-Abstand ermit-

telten Shihtdiken von Bphen (oben) und NPD (unten)

In Abbildung 4.24 ist die direkte Emission des in ETL- und HTL-Shihtdi-

ken optimierten Shihtsystems dargestellt; die jeweiligen Shihtdiken sind

in Tabelle 4.1 tabelliert. Hierbei zeigt sih, dass erwartungsgemäss die im vor-

angehenden Kapitel mit Standard-Shihtdiken aufgetretenen Shwankungen

eliminiert und die Werte deutlih höher sind. Trotzdem be�ndet sih auh

hier das Minimum bei optish positiv doppelbrehender ETL und optish po-

sitiv doppelbrehender HTL und das Maximum bei optish negativ doppel-

brehender ETL und optish negativ doppelbrehender HTL. Allerdings trat

die Optimierung durhgehend bei 10 nm HTL-(NPD-)Shihtdike auf, so dass

für dünnere HTL-Shihten eine weitere Optimierung anzunehmen ist. Dabei

ist jedoh auh eine Eliminierung der HTL (Shihtdike 0 nm) möglih, so

dass keinerlei Aussage über das Verhalten der doppelbrehenden HTL-Shiht

getro�en werden kann.

Als Abhilfe wird daher nahfolgend die Substratemission (direkte Emission

und Substratmode) betrahtet.
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4.3.3 Gesamte Emission

Abbildung 4.25: Optimierte Substratemission (direkte Emission und Substrat-

mode) des Shihtsystems von Abbildung 4.23

In Abbildung 4.25 ist die Substratemission (direkte Emission und Substrat-

mode) des in ETL- und HTL-Shihtdiken optimierten Shihtsystems dar-

gestellt; die jeweiligen Shihtdiken sind in Tabelle 4.2 tabelliert. Auh hier

sind die mit Standard-Shihtdiken aufgetretenen Shwankungen eliminiert

und die Werte deutlih höher. Besonders bemerkenswert ist, dass die relative

Shwankungsbreite des Minimums und Maximums im Gegensatz zu allen vor-

angehenden Simulationen nur halb so groÿ (1, 00 +0,15
−0,1 ) als bei der Referenz

ohne doppelbrehenden Shihten (1, 00 +0,3
−0,2 ) ist, d.h. die Optimierung besitzt

hier einen deutlih shwäheren E�ekt auf die Auskoppele�zienz. Trotzdem

be�ndet sih auh weiterhin das Minimum bei optish positiv doppelbrehen-

der ETL und optish positiv doppelbrehender HTL und das Maximum bei

optish negativ doppelbrehender ETL und optish negativ doppelbrehender

HTL.
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NPD

-0,3 -0,2 -0,1 0 0,1 0,2 0,3

B

P

h

e

n

-0,3

84

42

84

40

84

38

84

34

82

28

82

22

82

18

-0,2

90

40

88

40

88

36

88

36

88

30

86

24

86

20

-0,1

94

40

92

40

92

40

92

36

90

32

90

26

92

22

0

96

40

96

40

96

40

94

36

94

32

94

28

94

22

0,1

100

40

98

40

98

40

98

36

96

32

96

28

96

24

0,2

102

40

102

40

100

40

100

36

100

32

98

28

98

24

0,3

104

38

104

38

102

38

102

36

102

34

100

28

100

24

Tabelle 4.2: Bei der für gröÿte Substratemission (direkte Emission und Sub-

stratmode) mittels Optimierung der ETL- und HTL-Shihtdiken zwishen

10 nm und 120 nm im 2 nm-Abstand ermittelten Shihtdiken von Bphen

(oben) und NPD (unten)

4.4 Vergleih mit Literatur

Bei den vorangehenden Simulationen hat sih durhgehend (sowohl im Ab-

shnitt 4.2 als auh im Abshnitt 4.3) gezeigt, dass das Minimum bei optish

positiv doppelbrehender ETL und optish positiv doppelbrehender HTL und

das Maximum bei optish negativ doppelbrehender ETL und optish negativ

doppelbrehender HTL auftritt, so dass für eine möglihst hohe Liht-Ausbeute

demzufolge beide Shihten möglihst stark optish negativ doppelbrehend

sein sollten.

Aus der Literatur hingegen ist ein anderes Ergebnis bekannt: �For randomly

oriented emitters, we observe a very strong dependeny on the ETL anisotro-

py, with negatively anisotropi materials giving the best results. (...) For the

HTL we observe a weaker dependeny with positively anisotropi materials

performing best.� [93℄

Übereinstimmend ergibt sih somit eine sehr starke Abhängigkeit bezüglih

der ETL (BPhen-Shiht) und höhster Auskopplungse�zienz mit optish ne-

gativ doppelbrehender Anisotropie sowie der viel shwäheren Abhängigkeit

der HTL (NPB-Shiht). Untershiedlih ist jedoh die in dieser Arbeit ermit-

telte Forderung einer optish negativ doppelbrehenden HTL (NPB-Shiht),
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im Gegensatz zu der in der Literatur geforderten optish positiv doppelbre-

henden HTL.

Substrat

ITO qq nm

Al 100 nm

rst 10 nm

optimiertETt

optimiertHTt Abbildung 4.26: Shihtsystem von

Callens et al. [93℄

Das von Callens et al. verwendete Shihtsystem ist in Abbildung 4.26 darge-

stellt und untersheidet sih insbesondere durh das Weglassen der PEDOT:PPS-

Shiht und der ITO-Shihtdike (125nm in dieser Arbeit, 77nm Callens

et al.). Des weiteren wurden von Callens et al. die transparenten Shihten

(d.h. alle ausser der Aluminium-Shiht) als absorptionsfrei angenommen. Da

die Absorption übliherweise eher wenig relevant ist und nur bei sehr diken

Shihten/Shihtsystemen starke Auswirkungen verursaht, ist diese Annah-

me als gerehtfertig anzusehen und sollte wenig Ein�uss auf das Gesamter-

gebnis haben und statt dessen eine etwas bessere Fokussierung auf die Ände-

rung des eigentlihen Brehungsindexes (Realteil) haben. Die Auswertung bei

510nm von Callens et al. im Gegensatz zur Auswertung von 400nm bis 800nm

Wellenlänge ist eine starke Vereinfahung. Da alle E�ekte durh die Aniso-

tropie einhergehenden Auswirkungen auf die (bei dieser Wellenlänge auftre-

tenden) Moden (Verstärkung, Abshwähung, Vershiebung) weiterhin erfasst

werden, bedeutet die mit dem in dieser Arbeit vorgenommene Auswertung für

den gesamten optishen Wellenlängenbereih und einem Emitter-spezi�shem

Spektrum lediglih eine vergröÿerte Menge an Auswertungsdaten, die jedoh

ebenfalls keinen Ein�uss auf das Gesamtergebnis haben sollte.

In Abbildung 4.27 und Abbildung 4.28 sind jeweils die Auskoppele�zienzen

und Purell-Faktoren der durh Optimierung von ETL und HTL des Shiht-

systems von Abbildung 4.26 zum besseren Vergleih mit den in dieser Arbeit

verwendeten Abbildungen nahgezeihnet sowie die zugehörigen Shihtdiken

in Tabelle 4.3 aufgelistet.

Da Callens et al. als Optimierungsraum eine Shihtdikenvariation von ETL

und HTL von 10 nm bis 150 nm zugelassen hat und somit auh Werte des

2. Kavitätsmaximums erfasst (�The results (...) are not limited to the so-alled
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Abbildung 4.27: Durh Optimie-

rung von Abbildung 4.26 ermittel-

te Auskoppele�zienzen (Nahzeih-

nung von Callens et al., Abbildung

21 [93℄)

Abbildung 4.28: Zu Abbildung 4.27

zugehörige Purell-Faktoren (Nah-

zeihnung von Callens et al., Abbil-

dung 22 [93℄)

HTL

-0,2 0 0,2

E

T

L

-0,2

78

116

77

116

87

150

0

82

92

101

150

106

150

0,2

92

77

116

150

121

150

Tabelle 4.3: Zu Abbildung 4.27 und Abbildung 4.28 zugehörige Shihtdiken

(Abshrift von Callens et al., Tabelle 5 [93℄)

�rst maximum (they often orrespond to the seond maximum).� [93℄) liegt

die ermittelte HTL-Shihtdike oftmals beim vorgegebenen Maximalwert von

150nm.
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Allerdings liegt diese Limitierung bei dem Maximum und den darunter lie-

genden deutlih kleineren Werten. Eine Aufhebung dieser Begrenzung sollte

daher zu einem weiteren Anstieg dieser Werte führen, so dass das Maximum

dadurh weiter ansteigen würde. Für die anderen Shihten sollten sih eben-

falls höhere Werte ergeben, welhe jedoh niht über das bereits vorhandene

Maximum hinaus gehen, so dass die Position selbst bei Aufhebung der vorge-

gebenen Grenze für die Shihtdiken unverändert bleiben sollte.

Zur Ermittlung der Diskrepanz zwishen den in dieser Arbeit und den von

Callens et al. ermittelten Anforderungen wurde das Shihtsystem von Callens

et al. mit dem in dieser Arbeit verwendeten Algorithmus simuliert. Hierbei er-

gaben sih untershiedlihe Werte, allerdings ergab sih der Verlauf, wie er

in dieser Arbeit bisher ermittelt wurde. Die Ursahe der Diskrepanz ist da-

her niht ohne weiteres zu erklären und eine (Fehler-)Suhe wohl nur in enger

Zusammenarbeit möglih. Eine möglihe Ursahe könnte beispielsweise die un-

tershiedlihe Simulation und Intensität des Ober�ähenplasmons sein.

Zusammenfassend bleibt festzuhalten, dass die Doppelbrehung in der ETL

übereinstimmend mit Callens et al. eine starke Auswirkung auf die Auskopp-

lungse�zienz aufweist und eine optish negative Doppelbrehung für eine ma-

ximale E�zienz notwendig ist. Für die in Abbildung 4.2a dargestellten Mo-

leküle (leihte Polarisation entlang der Molekülahse) ist somit eine parallele

Anordnung der Molekülahse bezüglih der Shihtebene notwendig. Des wei-

teren wurde übereinstimmend mit Callens et al. eine shwahe Abhängigkeit

der Auskopplungse�zienz bezüglih der Doppelbrehung der HTL festgestellt.

In dieser Arbeit wurde für maximale Auskopplungse�zienz eine optish nega-

tive Doppelbrehung, von Callens et al. eine optish positive Doppelbrehung

ermittelt. Für die in Abbildung 4.2a dargestellten Moleküle (leihte Polarisa-

tion entlang der Molekülahse) wurde somit in dieser Arbeit eine parallele,

von Callens et al. eine senkrehte Anordnung der Molekülahse bezüglih der

Shihtebene ermittelt. Die genaue Ursahe der Diskrepanz konnte leider niht

ermittelt werden.
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Kapitel 5

OLEDs mit niedrig-brehenden

Shihten

Die Probenherstellung und Untersuhung mittels Ellipsometrie an Per�ourte-

traosan (PFTC) und den niedrig-brehender Shihten Abshnitt 5.3.2 wur-

den von Thomas Lampe [70℄, die Impedanz-Spektroskopie von Lars Jäger

durhgeführt.

5.1 Idee eines OLED-Shihtsystems mit niedri-

gem Brehungsindex

Aufgrund des hohen Brehungsindexes der verwendeten organishen Materia-

lien bilden sih Moden (Substrat- und Wellenleitermoden), die niht zur direk-

ten Emission beitragen und somit die Auskoppele�zienz der OLED mindern.

Eine Möglihkeit, diese Kanäle zu unterdrüken bzw. leihter zugänglih zu ma-

hen, ist das Absenken des Brehungsindexes der organishen Shihten [94�

97℄. Bereits die Verringerung des Brehungsindex von nur einer Shiht ver-

ringert den mittleren Brehungsindex des Shihtsystems. Abhängig von der

Lage der Shiht im Shihtsystem können die Re�ektionsverluste zwishen

Shihtsystem und Substrat verringert werden, so dass die direkte Emission

erhöht wird. Des weiteren kann sih die Grenze zwishen Substrat- und Wel-

lenleitermoden zugunsten der Substratmode vershieben, so dass ein Teil der

übliherweise niht zugänglihen Wellenleitermoden ins Substrat gelangen und

leihter ausgekoppelt werden kann. Sofern die modi�zierte Shiht in der Nähe

der Organik-Metall-Grenz�ähe liegt, wird der e�ektive Brehungsindex des
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an dieser Grenz�ähe be�ndlihen Ober�ähenplasmons gesenkt, so dass auh

hier eine leihtere Auskopplung durh entsprehende Kon�gurationen möglih

ist.

Umgekehrt beein�usst allerdings eine Shiht mit niedrigem Brehungsin-

dex auh die Re�ektivität innerhalb des Shihtsystems, so dass eine genauere

Betrahtung notwendig ist. Daher werden im Folgenden zunähst mittels Si-

mulation eines üblihen OLED-Shihtsystems die zu erwartenden E�ekte bei

Absenkung des Brehungsindexes von Shihten analysiert und anshliessend

auf die erzielten experimentellen Ergebnisse eingegangen.

5.2 Analyse der zu erwartenden E�ekte mittels

Simulation

5.2.1 Referenz-Shihtsystem

Substrat

Ca 10 nm

CBP:Irppy3 (6%) 10 nm

ITO 125 nm

BCP 5 nm

Al 100 nm

60 nm

PEDOT:PSS 45 nm

60 nmAlq3 (+ PFTC)

NPB + (PFTC)

Abbildung 5.1: Shihtsystem zur

Erniedrigung des Brehungsindexes

von NPB bzw. Alq

3

Im Folgenden wird zunähst die Emission des Shihtsystems mit niht-

modi�zierter Alq

3

- und NPB-Shiht dargestellt und dieses als Referenz beim

Vergleih mit Shihtsystemen, die niedrig-brehende Shihten enthalten, ver-

wendet.
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Abbildung 5.2: Internes Energiespektrum des Referenz-Systems mit reiner

Alq

3

- und NPB-Shiht von Abbildung 5.1

Das interne Energiespektrum ist in Abbildung 5.2 dargestellt. Wie erwartet

gibt es direkte Emission, eine deutlihe Substratmode, zwei sharfe Wellenlei-

termoden und ein Ober�ähenplasmon an der Alq

3

-Ca/Al-Grenz�ähe.
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Abbildung 5.3: Direkte Emission und Substratemission des Shihtsystems von

Abbildung 5.1 mit reiner Alq

3

- und reiner NPB-Shiht als Referenz bei 512nm

Wellenlänge
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In Abbildung 5.3 ist im Emissionsmaximum bei der Wellenlänge von 512nm

der winkelabhängige Verlauf der direkten Emission und der Substratemission

des Shihtsystems von Abbildung 5.1 als Referenz mit reiner Alq

3

- und rei-

ner NPB-Shiht dargestellt. An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass die

Winkel sih auf das jeweilige Medium beziehen, d.h. bei der direkten Emission

bezieht sih dieser auf den Winkel in Luft und bei der Emission ins Substrat

bezieht sih dieser auf den Winkel im Substrat. Die direkte Emission be�ndet

sih somit bei der Emission ins Substrat zwishen 0° und der Totalre�ektions-

grenze zwishen Luft und Substrat, d.h. bei etwa 42°.

Die direkte Emission verläuft bei der Referenz mit reinen Shihten erwar-

tungsgemäÿ in guter Näherung Lambert'sh. Bei der Emission ins Substrat

tritt oberhalb der Totalre�ektionsgrenze die Substratmode durh eine star-

ke Emission hervor. Ferner ergibt sih ein Purell-Faktor von 1,38, eine Aus-

koppele�zienz von 16,7% für die direkte Emission, ein Anteil von 35,4% für

Substratmode (ohne direkte Emission) und damit eine Auskoppele�zienz von

52,2% für die Substratemission (direkte Emission und Substratmode).

Zur besseren Anpassung der Energieniveaus be�ndet sih im Shihtsystem

eine BCP-Shiht. Bei den Variationen von einzelnen Transportshihten (Do-

tierung HTL, ETL, HTL und ETL, EML) wurde diese niht im Brehungsindex

modi�ziert und kann daher als eine optish dikere Transport- oder Emissi-

onsshiht betrahtet werden. Aufgrund der im Vergleih zu den veränderten

Shihten geringen Shihtdike hat die BCP-Shiht hierbei keine nennens-

werten Auswirkungen. Bei der Variation aller Shihten (Dotierung ETL und

EML und HTL) wurde diese in der Simulation ebenfalls im Brehungsindex

mit abgesenkt, da hier ansonsten diese Shiht als einzelne, hoh-brehende

Shiht übrig bliebe und das Ergebnis somit stark beein�ussen könnte.
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5.2.2 Modi�kation HTL

Nahfolgend werden die Auswirkungen einer Erniedrigung des Brehungsinde-

xes der HTL (NPB-Shiht) untersuht.
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Abbildung 5.4: Internes Energiespektrum mit reiner Alq

3

- und einer im Bre-

hungsindex um 0,3 erniedrigten NPB-Shiht des Shihtsystems von Abbil-

dung 5.1, normiert auf interne Emission der Referenz; Inlay: internes Emissi-

onsspektrum der Referenz (Abbildung 5.2)

In Abbildung 5.4 ist das interne Energiespektrum mit reiner Alq

3

- und mo-

di�zierter NPB-Shiht des Shihtsystems von Abbildung 5.1 dargestellt. Der

Realteil des Brehungsindexes der NPB-Shiht wurde hierbei um 0,3 ernied-

rigt, der Imaginärteil (Absorptionskoe�zient) wurde niht geändert. Die In-

tensität der Substratmode und der Wellenleitermode bei höheren Wellenvekto-

ren hat, im Vergleih zur Referenz (Abbildung 5.2) abgenommen. Dies ist auf

die hauptsählih im ITO vorherrshende Lage der Wellenleitermode, welhe

allerdings auh durh die nahe gelegene NPB-Shiht beein�usst wird, zurük-

zuführen. Bei der Wellenleitermode bei niedrigeren Wellenvektoren sowie dem

Ober�ähenplasmon ist in Lage und Intensität keine Veränderung erkennbar.
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Abbildung 5.5: Direkte Emission und Substratemission des Shihtsystems von

Abbildung 5.1 mit reiner Alq

3

- und modi�zierter NPB-Shiht im Vergleih zur

Referenz bei 512 nm Wellenlänge

In Abbildung 5.5 ist bei der Wellenlänge von 512nm der winkelabhängige

Verlauf der direkten Emission und der Substratemission des Shihtsystems

von Abbildung 5.1 mit reiner Alq

3

- und im Brehungsindex um 0,3 verminder-

ter NPB-Shiht im Vergleih zur Referenz (Abbildung 5.3) dargestellt.

In Abbildung 5.5a ist bereits eine Steigerung der direkten Emission von

über 20% gegenüber der Referenz erkennbar. Trotzdem ist die Emission auh

weiterhin Lambert'sh und folgt dieser tendenziell auh etwas besser als bei

der Referenz. Dadurh erklärt sih die Steigerung der Emission der in Ab-

bildung 5.5b dargestellten Substratemission von etwa 20% für kleine Winkel.

Zusätzlih wird jedoh auh die Substratmode zu deutlih kleineren Winkeln

als bei der Referenz vershoben. Dies ist auf den erniedrigten Brehungsindex

der NPB-Shiht, welhe, aufgrund der veränderten Kavität, die Substratmode

stark beein�usst, zurükzuführen. Etwas widersprühlih sheint die gegenüber

der Referenz deutlih höhere Intensität der Substratmode zu sein, da in Abbil-

dung 5.4 die Intensität der Substratmode eine geringere Intensität zeigt. Dies

lässt sih dadurh erklären, dass durh die Vershiebung der Substratmode zu

kleineren Wellenvektoren bzw. Winkeln die im internen Energiespektrum auf-

tretende shwähere Intensität der Substratmode durh die leihtere Auskopp-

lung überkompensiert wird. Die Vershiebung der Substratmode zu kleineren

Wellenvektoren erklärt auh den deutlih früheren Abfall der Substratemissi-

on des modi�zierten NPB-Shihtsystems gegenüber der Referenz bei höheren

Winkeln. Die Referenz zeigt daher bei höheren Winkeln eine deutlih höhere

Intensität, so dass für hohe Winkel eine Abnahme der E�zienz gegenüber der
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Referenz auftritt. Der Purell-Faktor ist mit 1,33 gegenüber der Referenz (1,38)

nahezu unverändert, da dieser hauptsählih auf die hohe Re�ektivität der me-

tallishen Elektrode zurükzuführen ist. Die Auskopplungse�zienz der direk-

ten Emission ist, aufgrund des niedrigeren Brehungsindexes der NPB-Shiht,

auf 24,3% gestiegen, was gegenüber der Referenz (16,7%) einer Steigerung um

46% entspriht. Durh die Emission der Referenz bei hohen Winkeln sinkt der

Anteil der Substratmode beim Shihtssystem mit dotierter NPB-Shiht auf

32,2% gegenüber der Referenz (35,4%). Für die Substratemission ergibt sih

mit 56,5% gegenüber der Referenz (52,2%) eine Steigerung von 8% .

Es bleibt damit festzuhalten, dass durh die Verringerung des Brehungs-

indexes der HTL, die Substratmode zu kleineren Wellenvektoren vershoben

wird, wodurh die direkte Emission deutlih gesteigert wird. Die Substrat-

mode wird ebenfalls zu kleineren Wellenvektoren bzw. Winkeln vershoben

und zeigt bei der Auskopplung aufgrund des früheren Abfalls einen leihten

Intensitätsrükgang. Dieser wird bei der Substratemission durh die direkte

Emission kompensiert, so dass die Gesamtemission geringfügig gesteigert wird.

Die Wellenleitermode bei höheren Wellenvektoren nimmt in der Intensität ab,

ansonsten ist die Lage und Intensität der Wellenleitermode bei niedrigeren

Wellenvektoren sowie des Ober�ähenplasmons unverändert.

5.2.3 Modi�kation ETL

Nahfolgend werden die Auswirkungen einer Erniedrigung des Brehungsinde-

xes der ETL (Alq

3

-Shiht) untersuht.

In Abbildung 5.6 ist das interne Energiespektrum mit modi�zierter Alq

3

-

und reiner NPB-Shiht des Shihtsystems von Abbildung 5.1 dargestellt. Der

Realteil des Brehungsindexes der Alq

3

-Shiht wurde hierbei um 0,3 ernied-

rigt, der Imaginärteil (Absorptionskoe�zient) wurde niht geändert.

Wie bereits bei der modi�zierten NPB-Shiht (Abbildung 5.4) hat auh

beim Shihtsystem mit modi�zierter Alq

3

-Shiht die Intensität der Substrat-

mode abgenommen, allerdings, da sih diesmal die modi�zerte Shiht auf der

dem Substrat abgewandten Seite be�ndet, ist die Änderung nur geringfügig.

Zusätzlih ist auh die Wellenleitermode bei kleineren Wellenvektoren verbrei-

tert und hat in der Intensität zugenommen, was auf eine starke Beein�ussung

durh die Alq

3

-Shiht shliessen lässt. Des Weiteren ist auh eine deutlihere
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Abbildung 5.6: Internes Energiespektrum mit einer im Brehungsindex um

0,3 erniedrigten Alq

3

- und reiner NPB-Shiht des Shihtsystems von Abbil-

dung 5.1, normiert auf interne Emission der Referenz; Inlay: internes Emissi-

onsspektrum der Referenz (Abbildung 5.2)

Änderung des Ober�ähenplasmons erkennbar. Dieses ist zu kleineren Wel-

lenvektoren vershoben, so dass bereits eine Überlagerung mit einer Wellen-

leitermode statt�ndet, so dass eine Trennung der Intensität und damit der

Anteile von Wellenleitermode und Ober�ähenplasmon aus dieser Darstellung

heraus niht möglih. Des weiteren hat sih auh die Form des Ober�ähen-

plasmons geändert: in der Referenz ist ein deutliher Ausläufer zu höheren

Wellenvektoren erkennbar, welher hier beim Shihtsystem mit modi�zier-

ter Alq

3

-Shiht deutlih verkürzt ist bzw. shneller abfällt. Hierdurh wird

deutlih, dass diese Modi�kation der Alq

3

-Shiht sih ähnlih wie die Modi-

�kation der NPB-Shiht auf die Substratmode auswirkt. Zusätzlih ist hier

die Wellenleitermode bei niedrigen Wellenleitermoden verbreitert und in der

Intensität gesteigert. Aufgrund der Nähe zur Organik-Metall-Grenz�ähe wird

auh die Lage des Ober�ähenplasmons zu niedrigeren Wellenvektoren (und

somit etwas leihterer Auskopplung) vershoben, was auh zu einer shwähe-

ren Energieeinkopplung bei höheren Wellenvektoren führt.
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(b) Substratemission

Abbildung 5.7: Direkte Emission und Substratemission des Shihtsystems von

Abbildung 5.1 mit modi�zierter Alq

3

- und reiner NPB-Shiht im Vergleih zur

Referenz bei 512 nm Wellenlänge

In Abbildung 5.7 ist bei der Wellenlänge von 512nm der winkelabhängige

Verlauf der direkten Emission und der Substratemission des Shihtsystems

von Abbildung 5.1 mit im Brehungsindex um 0,3 verminderten Alq

3

- und

reiner NPB-Shiht im Vergleih zur Referenz (Abbildung 5.3) dargestellt.

In Abbildung 5.7a ist bereits eine Steigerung der direkten Emission von

knapp 10% gegenüber der Referenz über sämtlihe Winkel erkennbar. Trotz-

dem ist die Emission auh weiterhin Lambert'sh, die Abweihung hiervon ist

ähnlih der Referenz. Dadurh erklärt sih die Steigerung der Emission der in

Abbildung 5.7b dargestellten Substratemission von knapp 10% für kleine Win-

kel. Zusätzlih wird jedoh auh die Substratmode zu etwas kleineren Winkeln

als bei der Referenz vershoben. Dies ist auf den erniedrigten Brehungsin-

dex der Alq

3

-Shiht, welhe, aufgrund des gröÿeren Abstands zum Substrat,

die Substratmode jedoh niht so stark wie die Modi�kation der NPB-Shiht

beein�usst, zurükzuführen. Die auh hier sheinbar widersprühlihe hohe In-

tensität der winkelaufgelösten Substratmode, die im Gegensatz zur geringe-

ren Intensität im internen Energiespektrum von Abbildung 5.6 bei der Re-

ferenz steht, ist, wie beim Shihtsystem mit modi�zierter NPB-Shiht, auf

den kleineren Winkel der Substratmode zurükzuführen, wodurh auh der

frühere Abfall der Substratmode gegenüber der Referenz erklärt wird. Da die

Vershiebung der Substratmode niht all zu sehr ausgeprägt ist, ist auh die

Abnahme der Intensität gegenüber der Referenz bei hohen Winkeln niht so

stark ausgeprägt wie beim Shihtsystem mit modi�zierter NPB-Shiht.
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Der Purell-Faktor ist mit 1,14 gegenüber der Referenz (1,38) deutlih ge-

sunken, was auf die zwishen der stark re�ektierenden Elektrode und der Emit-

tershiht gelegenen im Brehungsindex erniedrigten Alq

3

-Shiht zurükzu-

führen ist, was zu einem Absinken des e�ektiven Brehungsindexes des Ober-

�ähenplasmons führt und dieses somit zu niedrigeren Wellenvektoren ver-

shiebt und die Ankopplung verringert. Die Auskopplungse�zienz der direk-

ten Emission ist, aufgrund des niedrigeren Brehungsindexes der Alq

3

-Shiht,

auf 22,2% gestiegen, was gegenüber der Referenz (16,7%) einer Steigerung um

33% entspriht. Durh die leihte Vershiebung der Substratmode zu kleineren

Winkeln gegenüber der Referenz bei ansonsten nahezu konstanter Änderung

der Intensität über den Winkelbereih steigt der Anteil der Substratmode beim

Shihtssystem mit dotierter Alq

3

-Shiht auf 39,2% gegenüber der Referenz

mit 35,4%. Für die Gesamtemission ergibt sih mit 61,5% gegenüber der Re-

ferenz (52,2%) eine Steigerung von 18%.

Es bleibt damit festzuhalten, dass durh die Verringerung des Brehungsin-

dexes der ETL die direkte Emission gesteigert wird, während die Substrat-

mode bis auf eine nahezu konstante Intensitätssteigerung insbesondere für

kleine Winkel nur geringfügig zu kleineren Wellenvektoren vershoben wird,

wodurh die direkte Emission deutlih, die Substratemission jedoh nur ge-

ringfügig gesteigert wird. Zu beahten ist allerdings, dass durh den niedrigen

Brehungsindex der ETL auh die Re�ektivität, die hauptsählih durh die

Metallshihten entsteht, verändert wird, so dass der Purell-Faktor deutlih

abfällt. Dafür wird auh das Ober�ähenplasmon zu niedrigeren Wellenvekto-

ren vershoben, wodurh dieses prinzipiell leihter ausgekoppelt werden könn-

te. Da das Ober�ähenplasmon als evaneszente Welle an die Metall-Organik-

Grenz�ähe gebunden ist, kann jedoh keinesfalls eine Auskopplung durh das

Substrat (ausser bei extrem dünnen Shihtsystemen mit einer Gesamtshiht-

dike von wenigen 10 nm) statt�nden, so dass eine Auskopplung durh die Me-

tallshihten erfolgen müsste, wodurh sih, aufgrund der dafür notwendigen

dünnen Metallshihten und damit einhergehend verminderten Re�ektivität,

eine Änderung des Emissionsspektrums ergeben würde. Als Ergebnis bleibt

auh festzuhalten, dass die Kopplung an das Ober�ähenplasmon verringert

wird.
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5.2.4 Modi�kation ETL und HTL

Nahdem es untershiedlihe Auswirkungen bei der Modi�kation der HTL und

ETL gab, werden nun die Auswirkungen bei der Dotierung beider Shihten

(HTL und ETL, bzw. NPB- und Alq

3

-Shiht) untersuht. Dies ist vor allem

auh für den elektrishen Betrieb relevant, da sih durh die Modi�kation ei-

ner Shiht die auftretende veränderte Ladungsträgermobilität sowohl auf die

Loh- als auh auf die Elektronen-leitenden Seite auswirkt, sodass eine Bei-

behaltung der Ladungsträgerbalane leihter möglih sein sollte, sofern das

dotierende Material keine ladungsträgerabhängige Leitfähigkeit besitzt.
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Abbildung 5.8: Internes Energiespektrum mit einer im Brehungsindex um 0,3

erniedrigten NPB- und Alq

3

-Shiht des Shihtsystems von Abbildung 5.1,

normiert auf interne Emission der Referenz; Inlay: internes Emissionsspektrum

der Referenz (Abbildung 5.2)

In Abbildung 5.8 ist das interne Energiespektrum mit modi�zierter NPB-

und Alq

3

-Shiht des Shihtsystems von Abbildung 5.1 dargestellt. Der Real-

teil des Brehungsindexes der beiden Shihten wurde hierbei um 0,3 erniedrigt,

der Imaginärteil (Absorptionskoe�zient) wurde niht geändert.

Wie durh das Energiespektrum der einzeln modi�zierten NPB- bzw. Alq

3

-

Shihten beim jeweiligen Shihtsystem bereits erwartet, hat die Substrat-
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mode im Vergleih zur Referenz deutlih an Intensität abgenommen und das

Ober�ähenplasmon ist, im Vergleih zum modi�zierten Alq

3

-Shihtsystem,

zu noh niedrigeren Wellenvektoren vershoben, so dass dieses von einer Wel-

lenleitermode geshnitten wird, und die Intensität fällt noh shneller bzw.

stärker mit steigendemWellenvektor ab. Damit lassen sih die bei der Modi�ka-

tion der einzelnen NPB- bzw. Alq

3

-Shiht gewonnenen Erklärungen auf dieses

Energiespektrum anwenden. Durh die zweifahe Modi�kation von Shihten

sind die E�ekte wie die Intensitätsabnahme der Substratmode entsprehend

ausgeprägter.
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Abbildung 5.9: Direkte Emission und Substratemission des Shihtsystems von

Abbildung 5.1 mit modi�zierter NPB und Alq

3

-Shiht im Vergleih zur Refe-

renz bei 512nm Wellenlänge

In Abbildung 5.9 ist bei der Wellenlänge von 512nm der winkelabhängige

Verlauf der direkten Emission und der Substratemission des Shihtsystems

von Abbildung 5.1 mit im Brehungsindex um 0,3 verminderten NPB- und

Alq

3

-Shiht im Vergleih zur Referenz (Abbildung 5.3) dargestellt.

In Abbildung 5.9a ist bereits eine Steigerung der direkten Emission von

über 40% gegenüber der Referenz über sämtlihe Winkel erkennbar. Die Emis-

sion ist dabei auh weiterhin Lambert'sh, die Abweihung hiervon ist sogar

deutlih geringer als bei der Referenz. Dadurh erklärt sih die Steigerung der

Emission der in Abbildung 5.7b dargestellten Substratemission von knapp 40%

für kleine Winkel.
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Abbildung 5.10: Substratemissionen der vorangegangenen Shihtsysteme von

Abbildung 5.1 bei 512 nm Wellenlänge; die Substratemissionen wurden auf

ihren jeweiligen Emissionswert bei 2° normiert

In Abbildung 5.10 ist deutlih zu sehen, dass die Substratmode sowohl deut-

lih gegenüber der Referenz als auh gegenüber den Shihtsystemen mit ein-

zeln modi�zierter Shiht zu kleineren Winkeln vershoben ist, was auf die

gemeinsame Vershiebung durh die modi�zierte NPB- und Alq

3

-Shiht zu-

rükzuführen ist. Des weiteren ist diese allerdings auh sowohl gegenüber der

Referenz als auh zu den Shihtsystemen mit einzeln modi�zierter Shiht

deutlih weniger sharf ausgeprägt, was auf die Vershiebung sehr nahe an die

Totalre�ektionsgrenze von Luft und Substrat und damit einer weniger starken

Ausprägung als reine Substratmode zurükzuführen ist.

Der Purell-Faktor ist mit 1,09 gegenüber der Referenz (1,38) deutlih ge-

sunken, was bereits beim Shihtsystem mit modi�zierter NPB-Shiht (1,14)

auftrat und dort erklärt wurde.

Die Auskopplungse�zienz der direkten Emission ist, aufgrund des niedrige-

ren Brehungsindexes der NPB- und Alq

3

-Shiht, auf 33,2% gestiegen, was

gegenüber der Referenz (16,7%) einer Steigerung um 99% entspriht. Trotz

der deutlihen Vershiebung der Substratmode zu kleineren Winkeln und der

erhöhten Intensität bis zum mittleren Winkelbereih gegenüber der Referenz

sinkt der Anteil der Substratmode beim Shihtssystem mit dotierter NPB-
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und Alq

3

-Shiht aufgrund des früheren Abfalls geringfügig auf 34,2% gegen-

über der Referenz (35,4%) ab. Für die Substratemission ergibt sih mit 67,4%

gegenüber der Referenz (52,2%) eine Steigerung von 29%.

Es bleibt damit festzuhalten, dass durh die Verringerung des Brehungsin-

dexes der HTL und ETL die direkte Emission, wie zu erwarten, deutlih gestei-

gert wird, während die Substratmode zu kleineren Wellenvektoren vershoben

wird und bei der winkelabhängigen Auskopplung nahezu keine Änderung der

Intensität zeigt. Aufgrund der Vershiebung sehr nahe zur Totalre�ektions-

grenze zwishen Luft und Substrat ist eine deutlih weniger sharf ausgepräg-

te Emissionsspitze der Substratmode vorhanden. Die Wellenleitermoden zeigen

die bei der Modi�kation der Einzelshihten bereits erklärte Verbreiterung bzw.

erhöhte Energieeinkopplung. Das Ober�ähenplasmon wandert zu noh kleine-

ren Wellenvektoren als bei dem Shihtsystem mit modi�zierter ETL, so dass

auh der Intensitätsabfall des Ober�ähenplasmons bei höheren Wellenvekto-

ren deutlih stärker als beim Shihtsystem mit modi�zierter ETL ausgeprägt

ist. Die Auskopplung des Ober�ähenplasmons ist, wie bei der Modi�kation

der ETL bereits beshrieben, niht direkt möglih.

5.2.5 Modi�kation EML

Neben der bereits untersuhten Modi�kation der Transportshihten (HTL und

ETL) ist natürlih auh eine Erniedrigung des Brehungsindexes der Liht-

emittierenden Shiht (EML) möglih, deren Auswirkungen nahfolgend un-

tersuht wird.

In Abbildung 5.11 ist das interne Energiespektrum mit modi�zierter CBP-

Shiht des Shihtsystems von Abbildung 5.1 dargestellt. Der Realteil des

Brehungsindexes der Shihten wurde hierbei um 0,3 erniedrigt, der Imagi-

närteil (Absorptionskoe�zient) wurde niht geändert.

Deutlih zu sehen ist gegenüber der Referenz die Abnahme der Intensität

der Substratmode sowie die Verbreiterung und Intensitätszunahme des Ober-

�ähenplasmons ohne erkennbare Änderung der Lage.

Aufgrund der Änderung der E�zienz wird an dieser Stelle auf die Gegen-

überstellung der winkelabhängigen direkten Emission und Substratemission

mit der Referenz verzihtet und direkt die Auskoppele�zienz betrahtet. Der

Purell-Faktor hat sih mit 2,10 gegenüber der Referenz (1,38) extrem stark er-

98



0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0
400

450

500

550

600

650

700

750

800
Intensität
(norm.)

Wellenvektor (107 1/m)

W
el

le
nl

än
ge

 (n
m

)

0,0

0,2

0,4

0,6

0,8

1,0

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0
400

450

500

550

600

650

700

750

800

Abbildung 5.11: Internes Energiespektrum mit einer im Brehungsindex um 0,3

erniedrigten CBP-Shiht des Shihtsystems von Abbildung 5.1, normiert auf

interne Emission der Referenz; Inlay: internes Emissionsspektrum der Referenz

(Abbildung 5.2)

höht, was normalerweise ein wünshenswerter E�ekt ist, da über die strahlende

Zerfallsrate des Emitters bei unveränderter Auskoppele�zienz die Lihtemis-

sion erhöht wird (siehe Abshnitt 2.7).

Allerdings sinkt die direkte Emission mit 13,8% gegenüber der Referenz

(16,7%). Aufgrund der unveränderten Lage aber deutlih shwäherer Ener-

gie sinkt die Intensität der Substratmode auf 27,8% gegenüber der Referenz

(35,4%) deutlih ab, so dass auh die Intensität der Substratemission mit

41,6% gegenüber der Referenz (52,2%) deutlih sinkt. Somit ist in sämtlihen

�leiht� zugänglihen Energiekanälen ein Rükgang der Intensität gegenüber

der Referenz zu verzeihnen. Die Abnahme der direkten Emission und der

Substratemission sowie der starke Anstieg der Intensität des Ober�ähenplas-

mons ist darauf zurükzuführen, dass sih die Emittershiht selber bereits in

einer eigenen Kavität be�ndet, da der Brehungsindex deutlih niedriger als

die der angrenzenden Shihten ist. Somit wird auh die Nahfeldkopplung an

das evaneszente Feld des Ober�ähenplasmons stark begünstigt.
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Es bleibt damit festzuhalten, dass durh die Verringerung des Brehungsin-

dexes der EML eine Abnahme nahezu sämtliher Energiekanäle zu verzeihnen

ist und dafür eine starke Kopplung an das Ober�ähenplasmon statt�ndet, was

auh einen extrem hohen Purell-Faktor verursaht.

5.2.6 Modi�kation HTL und EML und ETL

Trotz der bereits gezeigten Abnahme der Intensität der direkten Emission und

Substratmode bei ausshliessliher Modi�kation der EML soll nun die Mo-

di�kation aller organishen Shihten (HTL und EML und ETL) betrahtet

werden, da es sih hierbei um ein Shihtsystem mit durhgehend niedrigem

Brehungsindex handelt. Wie in Abshnitt 5.2.1 bereits erwähnt, wurde auh

die BCP-Shiht im Brehungsindex analog zu den anderen Shihten mit ab-

gesenkt; im Folgenden wird niht mehr explizit darauf hingewiesen.
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Abbildung 5.12: Internes Energiespektrum mit im Brehungsindex um 0,3

erniedrigter NPB-, CBP- und Alq

3

-Shiht des Shihtsystems von Abbil-

dung 5.1, normiert auf interne Emission der Referenz; zusätzlih ist die Grenze

zwishen Substrat Wellenleitung eingezeihnet; Inlay: internes Emissionsspek-

trum der Referenz (Abbildung 5.2)
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In Abbildung 5.12 ist das interne Energiespektrum mit modi�zierter NPB,

CBP- und Alq

3

-Shiht des Shihtsystems von Abbildung 5.1 dargestellt. Der

Realteil des Brehungsindexes der Shihten wurde hierbei um 0,3 erniedrigt,

der Imaginärteil (Absorptionskoe�zient) wurde niht geändert.

Deutlih zu sehen ist gegenüber der Referenz die sehr starke Abnahme der

Intensität der Substatmode. Des Weiteren nimmt die Intensität beider Wellen-

leitermoden sehr stark zu. Das Ober�ähenplasmon wandert zu sehr kleinen

Wellenvektoren und fällt extrem shnell in der Intensität in Rihtung höherer

Wellenvektoren ab, so dass eine sehr starke Überlagerung mit der Wellenlei-

termode bei höheren Wellenvektoren statt�ndet.

Aufgrund der Änderung der E�zienz wird an dieser Stelle auf die Gegen-

überstellung der winkelabhängigen direkten Emission und Substratemission

mit der Referenz verzihtet und direkt die Auskoppele�zienz betrahtet. Der

Purell-Faktor hat sih mit 1,54 gegenüber der Referenz (1,38) leiht erhöht.

Die direkte Emission erhöht sih mit 28,3% gegenüber der Referenz (16,7%)

um 69%. Die Substratmode sinkt deutlih in der Intensität ab, dafür liegt sie

bei bedeutend kleineren Wellenvektoren, wodurh die verbesserte Abstrahlha-

rakteristik die Intensitätsabnahme kompensiert, so dass der Bereih mit der

Substratmode mit 30,7% gegenüber der Referenz (35,4%) niht ganz so gravie-

rend absinkt. Die Substratemission steigt mit 59,0% gegenüber der Referenz

(52,2%) um 13% leiht an.

Das Ober�ähenplasmon wird so stark zu niedrigeren Wellenvektoren ver-

shoben, dass dessen Intensitätsspektrum mit denen der Wellenleitermoden

überlagert; die Wellenleitermoden sind daher kaum noh erkennbar, nehmen

aber in der Intensität deutlih zu.

Es bleibt damit festzuhalten, dass durh die Verringerung des Brehungsin-

dexes der organishen Shihten (HTL und EML und ETL) eine deutlihe Stei-

gerung der direkten Emission möglih ist, die allerdings geringer ausfällt als bei

der gemeinsamen Dotierung der HTL und ETL. Aufgrund des sehr niedrigen

Brehungsindex wird das Ober�ähenplasmon in den Wellenvektorenbereih

der Wellenleitermoden vershoben, so dass keine sharfe Di�erenzierung durh

das Energiespektrum mehr möglih ist. Die Wellenleitermoden nehmen in der

Intensität deutlih zu.
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5.2.7 Zusammenfassung

Zusammengefasst bleibt festzuhalten, dass sowohl die Absenkung des Bre-

hungsindexes sowohl der HTL als auh der ETL die direkte Emission deutlih

erhöhen, allerdings keine Steigerung der Substratemission bewirken. Die im

Brehungsindex erniedrigte EML bewirkt eine Abnahme der direkten Emissi-

on sowie der Substratemission, dafür wird die Kopplung an das Ober�ähen-

plasmon verstärkt, was auh zu einem hohen Purell-Faktor führt. Somit lässt

sih die direkte Emission durh Reduzierung des Brehungsindexes der HTL

und ETL deutlih steigern. Ferner �ndet auh eine Intensitäts- bzw. Lageän-

derung der Wellenleitermoden und/oder des Ober�ähenplasmons statt. Da

diese Energiekanäle jedoh übliherweise niht die vorrangigen Auskopplungs-

kanäle darstellen, wird an dieser Stelle niht näher darauf eingegangen. Bei

Auskopplung von gefangenen Moden ist jedoh eine zusätzlihe Steigerung der

Auskoppele�zienz durh Änderung des Brehungsindexes von Shihten prin-

zipiell möglih.

5.3 Experimentelle Ergebnisse

Wie bereits mittels Simulationen gezeigt, kann durh die Erniedrigung des Bre-

hungsindexes der HTL und/oder ETL die direkte Emission gesteigert werden,

wobei die Substratemission kaum verändert wird. Daher wird im Folgenden die

direkte Emission des Shihtsystems von Abbildung 5.1 mit im Brehungsindex

erniedrigter HTL und ETL experimentell untersuht.

5.3.1 Niedrig-brehendes Dotiermolekül

Zur Absenkung des Brehungsindexes wurde Per�uortetraosan (PFTC) (Struk-

turformel siehe Abbildung 5.13) verwendet, welhes einen niedrigen Brehungs-

index besitzt und durh Dotierung in die organishe Shiht deren Brehungs-

index senken sollte. Aufgrund der hohen Anregungsenergie von 8,05 eV [98℄

handelt es sih hierbei um ein elektrish isolierendes Material.

CF3 CF2 CF3
22

Abbildung 5.13: Strukturformel von Per�uortetraosan (PFTC)
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Abbildung 5.14: Mittels Ellipsometrie bestimmer Brehungsindex von PFTC

1

Für PFTC wurde der Brehungsindex mittels Ellipsometrie an einem auf ei-

nem Si-Substrat hergestelltem Film bestimmt (Abbildung 5.14). Der Realwert

sheint mit etwa 1,2 im Vergleih zu anderen Per�uorarbonen (1,25�1,3) [99℄

etwas zu niedrig zu sein, zeigt jedoh die prinzipielle Verwendungsmöglihkeit

als Molekül mit sehr kleinem Brehungsindex.

Bevor auf die damit hergestellten Proben und deren Ergebnisse eingegangen

wird, soll an dieser Stelle auf relevante Eigenshaften im Umgang mit PFTC

und dessen Verwendung hingewiesen werden.

Aus der Gruppe der Per�uorarbone war PFTC bei Sigma Aldrih (und

damit kommerziell erhältlih) das langkettigste Molekül, das somit auh die

höhste Verdampfungstemperatur aufwies. Durh die im Vakuum bei etwa

4 · 10−7mbar sehr niedrige Verdampfungstemperatur von etwa 50 ◦C war eine

gezielte Steuerung der Rate von PFTC niht möglih. Statt dessen wurde das

Material bis zu einer Rate von etwa 1Å/s aufgeheizt und während des langsa-

men Abkühlens mit dem zu dotierenden Material ko-verdampft, während die

Rate des Host-Materials an die des PFTCs angepasst wurde.

Aufgrund der shlehten Hafteigenshaften von PFTC am Shwingquarz

sowie auf Glas- und Silizium-Substraten war keine Bestimmung der Shiht-

diken mittels Pro�lometer möglih, so dass nur die bei der Bestimmung des

Brehungsindexes mittels Ellipsometrie sih ergebende Shihtdike als Refe-

renz verwendet wurde. Dadurh ist es niht möglih, zuverlässige Angaben

1

der negative Imaginärteil des Brehungsindexes ist auf das bei der Ellipsometrie ver-

wendete Modell zurükzuführen
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der Dotier-Konzentration von PFTC in den jeweiligen Medien zu bestimmen

und beshränkt sih somit auf qualitative Aussagen. Insbesondere beim Auf-

dampfen von Metallshihten auf PFTC konnte eine direkte Änderung der

Anhaftung und damit Abweihung der Shihtdiken beobahtet werden (auf

PFTC-Shiht semitransparentes Metall, auf Glas: re�ektierende / lihtun-

durhlässige Metallshiht). Somit ist eine gröÿere Abweihung der Shiht-

dike der mit PFTC dotierten sowie darüber liegenden Shihten möglih, so

dass auf die Auswirkungen dieser Abweihung an gegebener Stelle eingegangen

wird.

5.3.2 Herstellung niedrig-brehender Shihten

Um zu prüfen, ob die Verringerung des Brehungsindexes von Shihten funk-

tioniert, wurden CBP und Alq

3

als typishe organishe Shihten mit PFTC

ko-verdampft und der Brehungsindex mittels Ellipsometrie bestimmt.
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(a) reine Shiht
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(b) geringe Dotierung
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() mittlere Dotierung
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(d) hohe Dotierung

Abbildung 5.15: Brehungsindies von CBP-Shihten mit untershiedliher

Dotier-Konzentration von PFTC
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In Abbildung 5.15 sind die Brehungsindies von CBP-Shihten mit unter-

shiedliher Dotier-Konzentration von PFTC dargestellt. Das Absinken des

Brehungsindexes mit steigender Dotier-Konzentration (Abbildungen 5.15b

bis 5.15d) gegenüber dem reinen Ausgangsmaterial (Abbildung 5.15a) ist klar

erkennbar. Erwartungsgemäÿ steigt auh mit zunehmender Dotier-Konzentration

der Absorptionskoe�zient der dotierten Shihten (Abbildungen 5.15 und 5.15d)

und ähnelt im Verlauf auh der reinen PFTC-Shiht (Abbildung 5.14), aller-

dings übersteigt der bei den dotierten Shihten bestimmte Absorptionskoef-

�zient (mit nahezu absorptionsfreiem CBP und stark absorbierendem PFTC)

den an der reinen PFTC-Shiht bestimmten Absorptionskoe�zienten. Auf-

grund dessen ist das der Ellipsometrie zugrunde gelegte Cauhy-Modell wohl

insbesondere zur Bestimmung des Absorptionskoe�zienten niht geeignet bzw.

fehlerbehaftet. Nihtsdestotrotz stimmt der Realteil des Brehungsindexes mit

der Erwartung überein, so dass von einer tatsählihen Absenkung des Bre-

hungsindexes in Abhängigkeit der Dotier-Konzentration ausgegangen wird.

Hierbei zeigte sih, dass der Realteil des Brehungsindexes einer CBP-Shiht

um etwa 0,45 abgesenkt werden konnte.
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(a) reines Alq

3
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(b) Alq

3

mit PFTC-Dotierung

Abbildung 5.16: Brehungsindies einer reinen bzw. mit PFTC dotierten Alq

3

-

Shiht

In Abbildung 5.16 ist der Brehungsindex einer reinen bzw. mit PFTC do-

tierten Alq

3

-Shiht dargestellt. Der Brehungsindex wurde durh die Dotie-

rung mit einer Änderung des Brehungsindexes von etwa 1,2 (Abbildung 5.16b

vs. Abbildung 5.16a) niht so stark abgesenkt wie bei der CBP-Shiht, was auf

eine verringerte PFTC-Konzentration zurükzuführen ist. Dafür konnte auh

hier nahgewiesen werden, dass der Brehungsindex gesenkt werden kann.
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5.3.3 Untersuhungsmethode von OLEDs mit niedrig-bre-

hender Shiht

Nahdem die Absenkung des Brehungsindexes von organishen Shihten ge-

zeigt wurde, sollen nun die OLEDs mit niedrig-brehenden organishen Shih-

ten untersuht werden. Da sih, wie in Abshnitt 5.2 gezeigt, die direkte Emissi-

on durh niedrig-brehende Shihten deutlih erhöhen sollte, die Substratemis-

sion jedoh kaum verändert, wurden die OLEDs mit niedrig-brehender NPB-

bzw. Alq

3

-Shiht mittels Spannungs-Strom-Luminanz-(U-I-L-)Kennlinie im

Vergleih zu einer identish hergestellten Referenzprobe ohne niedrig-brehende

Dotierung untersuht. Aufgrund der teilweise shnellen Degradation und der

niedrigen Luminanz wurde keine Bestimmung der externen Quantene�zienz

mittels Ulbrihtkugel durhgeführt.

5.3.4 Ergebnisse der OLEDs mit niedrigbrehender Shiht

In Abbildung 5.17 ist die U-I-L-Kennlinie der Referenz-OLED (Abbildung 5.17a)

sowie der durh OLEDs mit, durh Dotierung mit PFTC, im Brehungsindex

gesenkten Alq

3

- und/oder NPB-Shiht (Abbildungen 5.17b bis 5.17d) darge-

stellt.

Die Referenz-OLED mit niht-modi�zierten Shihten zeigt hierbei einen

klaren Beginn der Ladungsträger-Rekombination und dem Einsetzten der Elek-

trolumineszenz bei 2,5V. Die OLEDs mit dotierten Transportshihten hinge-

gen zeigen einen deutlihen bis gar keinen klaren Beginn (insbesondere bei der

OLED mit modi�zierter NPB-Shiht, Abbildung 5.17) der Elektrolumines-

zenz. Die Einsatzspannung vershiebt sih auh zu etwas höherer Spannung

von 3V�5V. Bei den OLEDs mit dotierter Alq

3

-Shiht (Abbildungen 5.17b

und 5.17d) ist ferner aufgrund der Hysterese im Photostrom eine Degradation

während der Messung erkennbar.

Trotz der im Allgemeinen geringen Elektrolumineszenz der OLEDs mit do-

tierten Shihten soll darauf hingewiesen werden, dass bei der OLED mit

dotierter Alq

3

- und NPB-Shiht ein ähnlih hoher Photostrom wie bei der

Referenz-OLED erzielt werden konnte. Dies fand zwar bei einer viel höheren

Spannung und weitaus höherem Probenstrom statt, zeigt allerdings, dass eine

genauso hohe Luminanz wie bei der Referenz erreiht werden kann.

Da der Photostrom proportional zur Anzahl der Photonen und der durh
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Abbildung 5.17: U-I-L-Kennlinien von OLEDs mit durh PFTC-Dotierung im

Brehungsindex niedrig-brehenden Shihten

die Probe �iessende Probenstrom proportional zur Anzahl der injizierten La-

dungsträger ist, lässt sih über das Photostrom-zu-Stromstärke-Verhältnis ein

Maÿ für die EQE de�nieren.
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Abbildung 5.18: EQE (Photostrom-zu-Probenstrom-Verhältnis) von OLEDs

mit durh PFTC-Dotierung im Brehungsindex niedrig-brehenden Shihten
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In Abbildung 5.18 ist das Photostrom-zu-Probenstrom-Verhältnis der Re-

ferenz-OLED (Abbildung 5.18a) sowie der durh OLEDs mit, durh Dotie-

rung mit PFTC, im Brehungsindex gesenkten Alq

3

- und/oder NPB-Shiht

(Abbildungen 5.18b bis 5.18d) dargestellt. Es zeigt sih, dass die Referenz-

OLED die beste EQE besitzt. Lediglih die OLED mit modi�zierter Alq

3

-

Shiht kommt annähernd an die gleihe EQE heran, die OLEDs mit modi-

�zierter NPB-Shiht (und modi�zierter Alq

3

-Shiht) besitzen weitaus nied-

rigere EQE-Werte. Die Referenz zeigt auh bei höheren Probenströmen keine

Änderung der EQE, so dass bei den OLEDs ein durh zu hohe Stromdihte

induzierte Vernihtung von Ladungsträgerpaaren ausgeshlossen werden kann.

Der Anstieg der EQE bei den OLEDs mit dotierter NPB-Shiht (Abbildun-

gen 5.18 und 5.18d) mit zunehmender Probenstromstärke ist auf die dabei an-

gelegte höhere Spannung und damit verbesserte Injektion von Ladungsträgern

über eine elektrishe Barriere zurükzuführen. Die EQE der OLED mit dotier-

ter Alq

3

-Shiht (Abbildung 5.18b) liegt etwas unterhalb der EQE der Referenz

(Abbildung 5.18a). Die externen Quantene�zienzen der OLEDs mit dotierter

NPB-Shiht (Abbildung 5.18) bzw. zusätzlih dotierter Alq

3

-Shiht (Ab-

bildung 5.18d) hingegen liegen um etwa 1 bzw. 2 Gröÿenordnungen deutlih

unterhalb der EQE der Referenz (Abbildung 5.18a), was ebenfalls auf die be-

reits erwähnte elektrishe Barriere hindeutet. Eine Verbesserung der Leitfähig-

keit durh zusätzlihe Dotierung der im Brehungsindex erniedrigten Shihten

sollte hierbei bessere und insbesondere deutlihere Ergebnisse bringen. Ein si-

multanes, kontrolliertes Aufdampfen von drei untershiedlihen Shihten war

allerdings zu diesem Zeitpunkt anlagentehnish am Lehrstuhl niht möglih.

Wie bereits beshrieben, ändert die Dotierung mit PFTC sehr stark die

Hafteigenshaften der darauf aufgedampften (Metall-)Shihten, so dass bei

den dotierten OLEDs, insbesondere mit dotierter ETL, von weitaus dünneren

Metall-Shihten als angenommen auszugehen ist.
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Abbildung 5.19: Simulierte Auskoppele�zienz an Luft des Shihtsystems von

Abbildung 5.1 mit im Brehungsindex um 0,3 erniedrigten Alq

3

-Shiht und

5 nm Ca bei vershiedenen Al-Shihtdiken

In Abbildung 5.19 ist die simulierte Auskoppele�zienz mit dotierter und da-

mit im Brehungsindex um 0,3 erniedrigten Alq

3

-Shiht und einer nur 5 nm

diken Ca-Shiht für vershiedene Al-Shihtdiken dargestellt. Da die Ca-

Shiht standardmässig bereits sehr dünn ist und Ca, im Gegensatz zu Al, nur

eine geringe Re�ektivität besitzt, hat die Dike der Ca-Shiht einen vernah-

lässigbaren Ein�uss auf die Re�ektivität und wurde, um eine gewisse Abwei-

hung zu berüksihtigen, hierfür auf 5 nm festgesetzt. Es zeigt sih, dass das

Aluminium bis zu einer Abweihung von etwa 35 nm keinen Ein�uss auf die

Auskoppele�zienz an Luft hat. Darunter wird Aluminium semi-transparent, so

dass auh auf der Oberseite Emission an Luft statt�ndet. Selbst für eine extrem

dünne Al-Shihtdike von 10 nm beträgt die Auskoppele�zienz an der Unter-

seite etwa 18,8% und weiht damit nur geringfügig von der bei 100 nm Shiht-

dike erwarteten Auskoppele�zienz von etwa 21,6% ab. Damit kann, selbst

bei gröÿeren Abweihungen der Metall-Shihtdike auf mit PFTC-dotierten

Shihten der Ein�uss auf die Auskoppele�zienz eher vernahlässigt werden

bzw. würde zu einer Abnahme der Auskoppele�zienz führen.

Ferner ist aufgrund der sehr shlehten Leitfähigkeit der OLEDs insbe-

sondere bei nur einer modi�zierten Shiht von einer Vershiebung der La-

dungsträgerbalane und der Emissionszone auszugehen. Mittels Impedanz-

Spektroskopie konnten jedoh aufgrund der sehr shlehten Leitfähigkeit keine

auswertbaren Ergebnisse über die Ladungsträgerbalane getro�en werden.
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Ein weiterer E�ekt, der die Lihtausbeute der dotierten OLEDs verringert,

ist die durh die Shihten verursahte Absorption. Da den Ellipsometriedaten

zufolge PFTC einen, im Gegensatz zu den verwendeten organishen Shihten,

sehr viel höheren Absorptionskoe�zienten besitzt, ist eine durh die Dotierung

mit PFTC verursahte weitaus höhere Absorption des Lihts und damit einer

starken Minderung der Lihtausbeute und der EQE zu erwarten.

5.4 Zusammenfassung

Mittels Simulation konnte gezeigt werden, dass in OLEDs eine niedrig-brehende

ETL oder HTL die Substratemission vershiebt, so dass die Auskoppele�zienz

an Luft erhöht wird, jedoh die gesamte durh das Substrat abgegebene Emis-

sion sih nur geringfügig ändert. Je nah dotierter Shiht gibt es des Weiteren

auh Auswirkungen auf die Stärke der Wellenleitermoden sowie auf die Stärke

und Lage des Ober�ähenplasmons.

Im experimentellen Teil konnte gezeigt werden, dass der Brehungsindex von

organishen Shihten durh die Dotierung mit dem niedrig-brehenden Mole-

kül PFTC in Abhängigkeit der Dotierkonzentration verringert werden kann.

Die mit niedrig-brehenden Shihten hergestellten OLEDs wiesen jedoh

eine sehr shlehte Leitfähigkeit auf, so dass die in der Simulation ermittelten

Werte niht nahgewiesen werden konnten. Trotzdem wurde, wenngleih bei

weitaus höherer Spannung und extrem höherem Probenstrom, bei der OLED

mit dotierter ETL und HTL eine ähnlih hohe Leuhtdihte wie bei der Refe-

renz ohne dotierte Transportshihten erreiht.

Problematish bleibt allerdings die durh hohe Stromstärken induzierte teil-

weise rashe Degradation der Proben, die eine ausführlihe Analyse ershwe-

ren.
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Kapitel 6

OLEDs mit Hohindex-Kristallisa-

tions-Auskopplungsshiht

Die zur Untersuhung des Streuverhaltens von BPhen an der Universität Augs-

burg prozessierten Proben wurden von Daniel Riedel [100℄ bei OSRAM OLED

harakterisiert. Die Präparation und Messung der Proben von Abshnitt 6.4.5

wurden von André Walter [80℄ durhgeführt.

6.1 Grundlagen

6.1.1 Idee und Ansatz

Im Folgenden soll eine neue Methode zur Modenauskopplung ([101℄) vorgestellt

werden, die als Hohindex-Streushiht bezeihnet wird. Hierbei wird eine zu-

sätzlihe Shiht auf die OLED aufgebraht. Um möglihst viele Moden in die

zusätzlihe Shiht einzukoppeln, sollte diese daher einen entsprehenden Bre-

hungsindex aufweisen. Idealerweise lassen sih neben den Substratmoden auh

Wellenleitermoden und, mit entsprehenden OLED-Shihten und hohem Bre-

hungsindex der Zusatzshiht, sogar Ober�ähenplasmonen in diese Shiht

einkoppeln. Um eine Verbesserung der Abstrahlung zu bewirken, müssen niht

nur die Moden in die Shiht eingekoppelt werden, sondern diese auh mög-

lihst vollständig an Luft abgestrahlt werden. Eine planare Shiht würde daher

prinzipiell keine Änderung der Abstrahlung bewirken, da die Bedingungen der

Totalre�ektion der Moden an der Grenz�ähe zwishen Hohindexshiht und

Luft weiterhin das Verlassen der Moden an Luft verhindert und somit nur ein

erweitertes Shihtsystem zur Folge hätte. Das Problem der Abstrahlung an
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Luft ist zwar prinzipiell immer gegeben und wird durh vershiedene Methoden

(z.B. Mikrolinsen, Gitterstrukturen, Dipolorientierung) behoben. In dem hier

gezeigten Ansatz soll hingegen die Auskopplung von Moden an Luft, die in die

Hohindex-Shiht eingekoppelt wurden, durh Streuung innerhalb der Shiht

ermögliht werden. Vereinfaht ausgedrükt: in eine zusätzlih aufgebrahte

Shiht sollen die im OLED-Shihtsystem normalerweise gefangenen Moden

einkoppeln und durh Streuung in dieser Shiht an Luft abstrahlen und somit

ausgekoppelt werden. Hierbei sind allerdings einige dadurh auftretende Verän-

derungen zu beahten, die im Folgenden erklärt werden. Zum einen verändert

das Aufbringen einer zusätzlihen Shiht die Re�ektivität der entsprehenden

Shihtseite und hat damit Ein�uss auf die Kavität und verändert damit das

Abstrahlverhalten. Durh die Streuung ist zum anderen die abgegebene Strah-

lung - im Gegensatz zu der im OLED-Shihtsystem auftretenden Strahlung

- niht mehr kohärent. Die Streuung ist übliherweise rihtungsunabhängig,

so dass auh ein Teil der gestreuten Strahlung in das OLED-Shihtsystem

zurükgekoppelt wird. Abzugrenzen ist damit diese Hohindex-Streushiht

von einer Anti-Re�ektions-Shiht dadurh, dass der Brehungsindex mög-

lihst hoh bzw. für die Einkopplung der Moden optimiert ist und zusätz-

lih eine Streuung statt�ndet. Anti-Re�ektions-Shiht(en) sind übliherweise

für bestimmte Wellenlängen bezüglih Brehungsindex und Shihtdike op-

timierte Shihten, um z.B. die an der Substrat-Luft-Grenz�ähe auftretende

Re�ektion durh die zusätzlihe Shiht zu vermindern und damit eine höhere

Transmission und somit eine Steigerung der direkten Emission zu erzielen.

Das Einbringen von gezielten Streuzentren in die Hohindex-Shiht ist zwar

möglih [102�104℄, allerdings besitzen organishe Shihten bereits einen ge-

eigneten Brehungsindex, um Wellenleitermoden einzukoppeln und da manhe

organishe Moleküle zur Selbst-Kristallisation neigen, ergeben sih hieraus be-

reits Störstellen und damit intrinsishe Streumöglihkeiten. Die Aufbringung

eines solhen organishen Moleküls auf OLED-Strukturen ist aufgrund des Auf-

baus der OLED bereits gewährleistet. Im Folgenden wird das ausserhalb von

OLED-Shihtsystem stark kristallisierende BPhen als selbst-kristallisierende

Hohindex-Streushiht verwendet.

114



6.1.2 De�nition des Haze-Faktors
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Abbildung 6.1: Intensitätsgröÿen

zur Bestimmung des Haze-Faktors;

R: re�ektierte Intensität; T: trans-

mittierte Intensität; S

re�.

: in den

Halbraum der Re�ektion gestreu-

te Intensität (ohne re�ektierte In-

tensität); S

trans.

: in den Halbraum

der Transmission gestreute Intensi-

tät (ohne transmittierte Intensität)

[105℄

Zur Charakterisierung des Streuvermögens dient der Haze-Faktor H, der

mittels Abbildung 6.1 folgendermassen de�niert ist [105℄:

H =
Strans.

Strans. + T
(6.1)

Hierbei wird die in den Halbraum der Re�ektion gestreute Intensität niht

berüksihtigt. Für eine niht-streuende Probe ergibt der Haze-Faktor 0, für ei-

ne optimal bzw. vollständig streuende Probe ergibt sih aufgrund der endlihen

Apertur-Gröÿe ein Grenzwert von 1.

6.2 Streuvermögen BPhen

��������

������������� (����������)
Abbildung 6.2: Shihtsystem zur

Untersuhung des Haze-Faktors von

kristallinem BPhen

Um die Streuwirkung von kristallinem BPhen zu untersuhen, wurde der

Haze-Faktor für ein einfahes Shihtsystem (kristallisiertes BPhen auf Glas)

bestimmt (siehe Abbildung 6.2).
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Abbildung 6.3: Haze-Faktor für vershiedenen Shihtdiken von kristallisier-

tem BPhen auf Glas; aufgrund der sehr groÿen Shihtdike wurde die Prozes-

sierung für die Proben mit (*) gekennzeihneten Proben geändert, so dass es

sih bei diesen Werten um Shätzwerte handelt

In Abbildung 6.3 ist der Haze-Faktor für vershiedene Shihtdiken von

selbst-kristallisiertem BPhen dargestellt. Die Shihten mit 50 nm und 150nm

weisen hierbei nur einen geringen Untershied im Haze-Faktor auf, was darauf

hindeutet, dass eine gewisse Mindest-Shihtdike notwendig ist, um eine deut-

lihe Streuung zu erzielen. Andererseits zeigen die Shihtdiken mit 1500nm

und 2000nm, dass hier bereits die Obergrenze der Streuwirkung erreiht wur-

de und eine gröÿere Shihtdike höhstens eine geringe Steigerung des Haze-

Faktors für höhere Wellenlängen bewirkt. Die 650 nm dike Shiht hingegen

liegt mittig zwishen den beiden extremen Haze-Faktoren (kaum Streuuung

bzw. maximale Streuung) und wird daher im Folgenden als Ausgangsshihtdi-

ke verwendet. Bei allen Proben zeigt sih eine Verminderung des Haze-Faktors

mit steigender Wellenlänge, was auf die Streuung zurükzuführen ist. Da die-

se nur leiht ausgeprägt ist, kann Rayleigh-Streuuung (∝ 1

λ4 ) ausgeshlossen

werden, so dass die Streuung durh Mie-Streuung bedingt ist und die Gröÿe

der Streupartikel LStreu somit auf LStreu < λ bis LStreu ≈ λ eingegrenzt werden

kann [87℄.

Damit konnte nahgewiesen werden, dass das selbst-kristallisierende BPhen

als Streushiht geeignet ist.
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6.3 Ergebnisse eigene OLEDS

6.3.1 Aufbau und Untersuhungsmethode

Um die Möglihkeit der Auskopplung von möglihst allen Moden (Substrat-,

Wellenleitermoden und Ober�ähenplasmon) nutzen zu können, wurde eine

Prozessierung auf oberseitig emittierenden OLEDs angestrebt, da sih durh

die notwendige (semi-)transparente Elektrode ein leihter Zugang zu allen

Emissionskanälen ergibt. Eine reine Invertierung des Shihtsystems von unter-

seitig-emittierenden OLEDs ist aufgrund des vor allem im industriellen Maÿ-

stab eingesetzten Sputtern des ITOs und der dafür notwendigen Parameter

niht ohne Weiteres ohne Beshädigung von darunter liegenden organishen

Shihten möglih.

Zur Prozessierung der an der Universität Augsburg hergestellten OLEDs

wurde daher eine semi-transparente Metall-Elektrode verwendet und eine Ab-

strahlung an der Oberseite ermögliht. Aufgrund der dafür notwendigen dün-

nen Shihten ist ein Mindestmass an Verkapselung der OLED, insbesondere

der Referenz ohne zusätzlihe (dike) Auskoppelshiht, gewährleistet. Eine

zusätzlihe Verkapselung des gesamten Shihtsystems mit Glas hätte einen

Spalt zwishen der Luft in der OLED und dem Verkapselungs-Glas zur Folge,

wodurh ab etwa 42° Totalre�ektion auftreten würde. Da dies eine erhebli-

he Beein�ussung der Winkel- und Integral-Messungen bewirken würde, wur-

den die an der Universität Augsburg hergestellten, oberseitig bzw. beidseitig

emittierenden OLEDs ohne weitere Verkapselung gemessen. Um trotzdem De-

gradation zu vermeiden, wurde die E�zienzsteigerung bei den ausshliesslih

oberseitig emittierenden OLEDs durh das Verhältnis des Photostroms, der in

der geshlossenen U-I-L-Messbox mit einer über der Probe platzierten Pho-

todiode (mit radiometrishem Filter) durh Photolumineszenz erzeugt wurde,

und dem Probenstrom, der den Pixel durh�oss, bestimmt. Da es sih bei dem

untersuhten Shihtsystem um einfarbige OLEDs handelt und eine spektrale

Vershiebung für untershiedlihe Shihtdiken ausgeshlossen wurde (siehe

Abshnitt 6.3.2), wurde daher für ein Shihtsystem ausshliesslih die Inten-

sitätssteigerung gemessen und damit eine Vergleihbarkeit der Proben eines

Shihtsystems gewährleistet. Aufgrund des stark streuenden Charakters der

Streushiht wird von einer Übertragbarkeit der unter 0° erhaltenen Ergebnisse

auf die EQE und somit auf die gesamte OLED ausgegangen.
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6.3.2 Beidseitig emittierende OLEDs

Im ersten Shritt wurden OLEDs auf Substraten mit vorstrukturiertem ITO

prozessiert, so dass hierbei zu beahten ist, dass eine beidseitige Emission statt-

�ndet.

������ �

CBP:I�¡¡¢3 (6%) 10 nm

ITO 125 nm

£¤¥¦§ 60 nm

Ca 10 nm

Al 5 nm

60 nm

PEDOT:PSS 45 nm

NPB

£¤¥¦§ (¨�©�� ªª©§) « ¬ ®« ¬ ¯«« ¬ °®« nm

Abbildung 6.4: Shihtsystem mit

ober- und unterseitiger Emission

zur Untersuhung der Auskopplung

von vershiedenen BPhen-Streu-

Shihtdiken; das Emissionsspek-

trum

Das zugehörige Shihtsystem ist in Abbildung 6.4 dargestellt. Hierbei ist zu

beahten, dass nur die obere BPhen-Shiht aufgrund der fehlenden Einbettung

ins Shihtsystem, im Gegensatz zur innerhalb des Shihtsystem be�ndlihen

BPhen-Shiht, zur Kristallisation führt.
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Abbildung 6.5: Integrale Intensität des Shihtsystems von Abbildung 6.4 für

vershiede BPhen-Shihtdiken nah vollständiger Kristallisation; Inlay: auf

jeweiliges Maximum normierte Intensität
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Die integral gemessene Leuhtintensität der Proben mit vershiedenen BPhen-

Streu-Shihtdiken ist in Abbildung 6.5 dargestellt. Aufgrund des starken

Raushens sind die Kurven geglättet, die Messdaten und die verwendeten ge-

glätteten Kurven sind in Anhang C.2 dargestellt.

Hierbei zeigt sih, dass durh die zusätzlihe Hohindex-Streushiht die

Intensität mit zunehmender Shihtdike gesteigert wird. Besonders hervorzu-

heben ist hierbei, dass dies unabhängig von der Wellenlänge statt�ndet (siehe

Abbildung 6.5, Inlay). Die Übershneidungen der geglätteten Kurven oberhalb

von 550 nm sind auf das starke Raushen der Messung zurükzuführen.
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Abbildung 6.6: Relative Intensitäten bei 517 nm Wellenlänge für vershiedene

BPhen-Streushihtdiken und einer Anpassung gemäss Gleihung (6.2)

In Abbildung 6.6 ist die relative Intensität bezüglih der nativen Referenz im

Maximum bei der Wellenlänge von 517 nm dargestellt. Die relative Intensität

ist für 450 nm BPhen gegenüber der Referenz ohne BPhen um 44% gesteigert,

was bereits eine sehr deutlihe Zunahme bedeutet. Um die Abhängigkeit der

Intensität von der Shihtdike zu bestimmen, wurde die folgende Funktion

verwendet, um die Annahme zu erfüllen, dass die Intensität einen Maximal-

wert besitzt (Sättigung) und die Forderung der Abnahme der hinzugewonnene

Intensität (= Intensitätsänderung) mit zunehmender Shihtdike zu erfüllen.

Des weiteren wird von einer proportionalen Zunahme der Intensitätsänderung

mit der Shihtdike ausgegangen, so dass sih mit der Shihtdike d (in nm)
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ergibt:

relative EQE = relative EQEmax · (1− A · exp(−k · d)) (6.2)

Bei dieser Anpassungs-Funktion ist allerdings zu beahten, dass es bei ex-

trem groÿen Shihtdiken zu Abweihungen gegenüber der realen Auskopp-

lung kommt, da die Absorption des BPhen niht vollständig berüksihtigt

wurde (laut Anpassung):

lim
d→∞

(Gleihung (6.2)) = relative EQE

max

.

In der Realität gilt für eine absorbierende Shiht dagegen:

lim
d→∞

(Intensität durh Shiht) = 0!

Da dies jedoh für noh weitaus dikere Streushihten relevant werden

könnte und auf die in dieser Arbeit erzielten Ergebnisse und verwendeten

Shihtdiken keine merklihe Beein�ussung gezeigt hat, wird auf diesen Um-

stand niht weiter eingegangen.

Im Fall von (Abbildung 6.6) ergibt sih:

relative EQE = 2, 17 · (1− 0, 539 · exp(−0, 00105 · d)) (6.3)

Der Anpassung zufolge ist eine Steigerung bis zum 2,17-fahen möglih. Hier-

bei ist allerdings zu beahten, dass die Referenz-Probe, im Gegensatz zu den

mittels zusätzliher Streushiht gesteigerten Intensität, niht über eine ge-

wisse Shutzshiht wie die anderen Proben verfügt und aufgrund der dünnen

Metall-Shiht am stärksten degradiert, so dass die Intensität der Referenz-

Probe eher einen zu kleinen Wert ergibt und die möglih Intensitätssteigerung

somit tendentiell übershätzt werden kann. Wie jedoh in Abbildung 6.22 und

Abbildung 6.26 gezeigt wird, ist dies ein durhaus realistisher Wert.

6.3.3 Oberseitig emittierende OLEDs

Zur weiteren Untersuhung wurden auh OLEDs hergestellt, die nahezu aus-

shliesslih oberseitig emittieren (Re�ektivität Unterseite: 98% [106℄).

Das hierfür verwendete Shihtsystem ist in Abbildung 6.7 dargestellt. Auf-

grund der hohen Re�ektivität wurde Silber als re�ektierende Metall-Shiht

verwendet. Da dieses direkt auf Glas sehr rauh aufwähst und dadurh häu-

�g Kurzshlüsse in der OLED verursaht, wurde PEDOT:PSS als Zwishen-

shiht verwendet. Dieses hat keine elektrishe Relevanz und besitzt aufgrund

des Brehungsindexes nahe am Substrat auh optish kaum Auswirkung. Zu

beahten ist hierbei, dass die deutlih ausgeprägte Organik-Metall-Shiht auf
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Abbildung 6.7: Shihtsystem

mit oberseitiger Emission zur

Untersuhung der Auskopplung

von vershiedenen BPhen-Streu-

Shihtdiken

der der Auskopplungsseite abgewandten Seite zur Ausbildung von Ober�ä-

henplasmonen führt, welhe allerdings aufgrund des zu groÿen Abstandes zur

BPhen-Streushiht an der Oberseite niht ausgekoppelt werden können.
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Abbildung 6.8: Photostrom- zu Probenstrom-Verhältnis, äquivalent zur EQE,

gemessen unter 0° für die Referenzprobe (ohne BPhen) direkt nah der Herstel-

lung sowie zum Zeitpunkt der Kristallisation der Proben mit untershiedlih

diken BPhen-Shihtdiken

Das Photostrom- zu Probenstrom-Verhältnis ist äquivalent zur EQE und

wurde durh die U-I-L-Kennlinie, welhe unter 0° gemessen wurde, bestimmt

und ist in Abbildung 6.8 dargestellt. Hierbei ist insbesondere zu beahten, dass

die Referenzprobe zum Zeitpunkt der Herstellung eine weitaus höhere EQE be-
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saÿ und im Laufe der Kristallisation der Proben mit Streushiht degradierte.

Insbesondere durh die fehlende zusätzlihe Shiht auf der Oberseite unter-

liegt diese, im Gegensatz zu den anderen Proben mit Streushiht, einer starken

Anfälligkeit für Degradation. Daher ist die EQE der zum gleihen Zeitpunkt

gemessenen Proben nah der Kristallisation für die Proben mit Streushiht

sehr stark erhöht. Zur besseren Vergleihbarkeit wird daher als Referenz die

bei der Herstellung ermittelte EQE verwendet und die in den mit Streushiht

eventuell auh auftretende (leihte) Degradation niht berüksihtigt.

Bei den Proben mit zusätzliher Streushiht ergibt sih eine deutlihe Stei-

gerung der E�zienz. Au�ällig jedoh ist die Kurve mit der Shihtdike von

400nm. Aufgrund der deutlihen Zunahme der E�zienz bei den Proben mit

200nm und 600nm Streushiht und vergleihsweise sehr geringen Steigerung

der Probe mit 400 nm Streushiht gegenüber der Probe mit 200 nm Streu-

shiht wird eine zu geringe E�zienzsteigerung angenommen, welhe auf eine

(teilweise) Degradation der Probe zurükzuführen ist, welhe z.B. durh un-

vollständiger Bedekung mit der auh als Shutzshiht dienenden Streushiht

aufgrund einer vershobenen Shattenmaske bei der Bedampfung mit BPhen

entstehen kann.

Bei 10 µA ergibt sih für die Probe mit 200nm Streushihtdike gegenüber

der niht-degradierten Referenz eine Steigerung von etwa 9% (4,44 : 4,09) und

für die Probe mit 600nm Streushihtdike von etwa 30% (5,32 : 4,09), wobei

angenommen wird, dass sih die E�zienz mit dikeren Streushihten weiter

steigern lässt.

Zur näheren Betrahtung der Auskopplung soll im Folgenden die Simulation

der Referenz näher betrahtet werden.
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Abbildung 6.9: Internes Energiespektrum des Shihstsystems von Abbil-

dung 6.7; zur Berehnung der Grenze Wellenleitung-Ober�ähenplasmon wur-

den nur die bei der Referenz vorhandenen und zur Kavität wesentlih bei-

tragenden Shihten (NPB, CBP und BPhen innerhalb des Shihtsystems)

verwendet; die Substrat-Grenze ist nur für die (sehr geringe) Emission an der

Unterseite relevant

In Abbildung 6.9 ist das interne Energiespektrum des Shihtsystems von

Abbildung 6.7 dargestellt. Für die Grenze zwishen Wellenleitung und Ober�ä-

henplasmon wurden nur die organishen Shihten innerhalb des Shihtsys-

tems verwendet (NPB, CBP und BPhen innerhalb des Shihtsystems). Zum

einen ist die PEDOT:PSS-Shiht aufgrund der diken Silbershiht von der

Kavität stark abgegrenzt und auh der Brehungsindex von PEDOT:PSS in

der Nähe der Brehungsindexes des Substrates (Bk7), so dass in guter Nähe-

rung die PEDOT:PSS-Shiht als zum Substrat zugehörig betrahtet werden

kann. Zum anderen bewirkt die externe BPhen-Shiht aufgrund der, in die Be-

rehnung der Wellenleitungs-Ober�ähenplasmonen-Grenze mit einbezogenen,

organishen Shihten nur für dikere Shihten einen etwas signi�kanteren

Anteil. Da in diesem Fall jedoh zwei konkurrierende Ober�ähenplasmonen

(eines an der Grenz�ähe zwishen (innerem) BPhen und Calium und eines

an der Grenz�ähe zwishen (externem) BPhen und Aluminium) vorhanden
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wären, müsste hierbei eine sehr di�erenzierte Trennung zwishen Wellenleiter-

moden und den beiden Ober�ähenplasmonen vorgenommen werden [51℄.

Bei der Betrahtung der Moden ist hingegen insbesondere die Substratmode

in diesem Shihtsystem genauer zu betrahten. Auf der Unterseite des Shiht-

systems könnte, aufgrund der Totalre�ektion an der Luft-Substrat-Grenz�ähe

eine Substratmode entstehen, allerdings ist die Silbershiht zu dik und daher

intransparent (Transmittivität von 50 nm Silber ≤ 2% bei 530 nmWellenlänge

[106℄) als dass diese einen nennenswerten Ein�uss auf das Gesamtsystem hat.

Auf der Oberseite hingegen fehlt das Substrat, so dass hier die Wellenleitung

unmittelbar an die direkte Emission anshliesst.

Wie in Abbildung 6.9 zu sehen ist, wird intern sehr viel Energie in den Kanal

der direkten Emission abgegeben, allerdings sind auh Wellenleitermoden und

Ober�ähenplasmonen vorhanden. Aufgrund der Grenz�ähen wären hier vier

Ober�ähenplasmonen zu erwarten: an der Oberseite das Ober�ähenplasmon

an der Luft-Aluminium/Calium-Grenz�ähe und an der Organik-Aluminium-

Calium-Grenz�ähe sowie an der Unterseite das Ober�ähenplasmon an der

Organik-Silber-Grenz�ähe und an der PEDOT-Silber-Grenz�ähe. Das Ober-

�ähenplasmon an der Luft-Aluminium/Calium-Grenz�ähe ist allerdings ir-

relevant, da dieses niht an Luft abstrahlen kann und nur im Fall der Refe-

renz mit Luft als abshliessendes Medium auftritt. Das Ober�ähenplasmon an

der PEDOT-Silber-Grenz�ähe ist aufgrund der geringen Transparenz der di-

ken Silbershiht nur shwah ausgeprägt und kann daher vernahlässigt wer-

den. Übrig bleiben somit die beiden Ober�ähenplasmonen an den jeweiligen

Organik-Metall-Grenz�ähen, welhe oberhalb der Wellenleitungs-Grenze in

Abbildung 6.9 auftreten. Daneben treten, bei der Abstrahlung an der Obersei-

te, zwei Wellenleitermoden auf; eine bei höheren Wellenvektoren und eine, von

der Abstrahlung an der Unterseite aus gesehen, im Substratmoden-Bereih.

Insgesamt zeigt sih, dass es einige Energiekanäle gibt, allerdings trägt die

direkte Emission, von der Dipol-Abstrahlung aus betrahtet, einen deutlihen

Anteil.
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Abbildung 6.10: An der Oberseite vorhandenes Energiespektrum des Shiht-

systems von Abbildung 6.7; zur Berehnung der Grenze Wellenleitung-

Ober�ähenplasmon wurden nur die elektrish relevanten organishen Shih-

ten verwendet; Inlay: internes Energiespektrum von Abbildung 6.9

Das an der Oberseite des Shihsystems ankommende Energiespektrum

ist in Abbildung 6.10 dargestellt. Gegenüber dem internen Energiespektrum

sind weiterhin die direkte Emission, die beiden Wellenleitermoden und das an

der Organik-Aluminium/Calium-Grenz�ähe be�ndlihe Ober�ähenplasmon

vorhanden, wenngleih in der Intensität deutlih abgeshwäht. Das Ober�ä-

henplasmon an der Organik-Silber-Grenz�ähe ist nur noh als shwaher

Ausläufer vorhanden. Zusätzlih kommt eine Mode knapp oberhalb der Luft-

Grenze hinzu. Durh das p-polarisierte Energiespektrum von Abbildung 6.10

(siehe Anhang C.3) konnte diese als p-polarisiert identi�ziert werden. Hierbei

handelt es sih daher um das an der Luft-Aluminium/Calium-Grenz�ähe vor-

handene Ober�ähenplasmon, welhes, durh die semi-transparenten Metall-

Shihten, einen etwas höheren e�ektiven Brehungsindex als Luft hat. Da

dieses zum Einen nur bei der Referenz ohne Streushiht auftritt und zum An-

deren (aufgrund der fehlenden Auskopplung) niht an Luft abgestrahlt werden

kann, ist dieses für die weitere Betrahtung niht relevant. Der Grund für die

Intensitätsabnahme gegenüber Abbildung 6.9 ist die Mikro-Kavität, die da-
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zu führt, dass innerhalb der Metallshihten vom Dipol sehr viel Strahlung

abgegeben wird, diese aber nur zu einem geringen Anteil die Metallshihten

passieren kann.

Anhand dieser Überlegungen lässt sih der Ursprung der durh die an der

Oberseite aufgebrahte Hohindex-Streushiht verursahte Intensitätssteige-

rung zurükshliessen:

� die vom Dipol abgestrahlte direkte Emission muss weiterhin durh die

Metallshihten und kann zwar durh die Streushiht sowohl ihr Ab-

strahlverhalten ändern als auh zu einer gefangenen Mode werden (�un-

günstiger� Streuvektor, so dass diese einen in Luft niht propagierenden

Wellenvektor aufweist); diese E�ekte führen allerdings eher zu einer In-

tensitätsminderung

� das Ober�ähenplasmon an der Luft-Aluminium/Calium-Grenz�ähe

ist bei den Streuproben niht vorhanden; das evaneszente Feld des Ober-

�ähenplasmon an der Organik-Aluminium/Calium-Grenz�ähe hinge-

gen muss durh Metallshihten hindurh, wodurh dieses bereits deut-

lih abgeshwäht wird, so dass es in der Streushiht selber eine sehr

geringe Feldstärke besitzt; da sogar mit mehr als 200nm Streushihtdi-

ke eine deutlihe Steigerung erzielt werden kann, ist eine durh Streuung

vom Ober�ähenplasmonen erzielte Intensitätssteigerung zwar niht aus-

zushliessen, diese ist allerdings auf wenige nm im Streu�lm beshränkt

und in der Wirkung somit eher vernahlässigbar

� die Wellenleitermoden hingegen sind, wie durh die Simulationen gezeigt

wurde, sehr stark ausgeprägt und können durh den hohen Brehungs-

index der Streushiht in diese eindringen und durh Streuung erheblih

zu der ausgekoppelten Intensität beitragen

Insgesamt wurde damit gezeigt, dass die bei den mit Hohindex-Streu�lm

prozessierten Proben die Wellenleitermoden in den Hohindex-Film eindringen

und durh die Kristallisation gestreut werden, so dass sih deutlihe Intensi-

tätssteigerungen (44% bei bei 450 nm Filmdike für beidseitig emittierende

OLEDs, 30% bei 600nm Filmdike für oberseitig emittierende OLEDs) erzie-

len lassen und aus ermittelten Formeln eine weitere Steigerung möglih ist.
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6.4 Ergebnisse der Anwendung auf industrielle

OLEDs

6.4.1 Direkte Emission

Um die kommerzielle Realisierbarkeit und Auswirkungen der im Labor ge-

testeten Hohindex-Kristallisations-Streushiht auf industriell hergestellten

OLEDs und die E�zienzsteigerung zu prüfen, wurde die Methode auf obersei-

tig mittierende Proben der Firma OSRAM

1

angewandt und untersuht.
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Abbildung 6.11: Shematihes Shihtsystem der oberseitig emittierenden, in-

dustriell prozessierten OLEDs der Firma OSRAM OLED

2

In Abbildung 6.11 ist das Shihtsystem der oberseitig emittierenden, im

industriellen Maÿstab prozessierten OLEDs der Firma OSRAM OLED darge-

stellt.

Durh die Verwendung der drei Emissionsshihten in den Grundfarben rot,

grün und blau handelt es sih hierbei um eine OLED, die weiÿes Liht abstrah-

len soll.

1

OSRAM OLED GmbH, Leibnizstr. 4, 93055 Regensburg

2

Aufgrund von Geheimhaltungsverp�ihtungen ist hier nur das prinzipielle Shihtsys-

tem dargestellt. Die verwendeten Proben enthält eine/enthalten Modi�kation(en), die die

zugrunde gelegten Überlegungen niht betre�en und daher für die Analyse niht berüksih-

tigt wurden. Eine Anregung oder Auskopplung von Ober�ähenplasmonen an der Oberseite

des Shihtsystems ist allerdings aufgrund der Modi�kation(en) niht möglih.
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Abbildung 6.12: Winkelabhängiges Emissionsspektrum des Shihtsystems von

Abbildung 6.11; der �Streifen� bei 630 nm ist auf eine fehlerhafte Kalibration

des Spektrometers an dieser Stelle zurükzuführen

Die winkelabhängige Abstrahlung einer nativen Probe ist in Abbildung 6.12

dargestellt. Deutlih zu sehen ist eine starke Emission bei kleinenWellenlängen,

welhe bei etwa 517 nm liegt. Mit zunehmendem Winkel wird diese aufgrund

der Lambert'shen Abstrahlharakteristik shwäher.

Wie in Abbildung 6.13 dargestellt, �ndet allerdings auh eine leihte Ver-

shiebung der Wellenlänge mit maximaler Emission von 2° mit 516 nm bis 35°

mit 506nm Wellenlänge statt. Für noh höhere Winkel �ndet eine sehr star-

ke Vershiebung zu 475 nm Wellenlänge bei 55° statt. Damit bleibt bereits

festzuhalten, dass aufgrund der Kavität eine starke Änderung der maximalen

Emissions-Wellenlänge mit dem Winkel und damit eine deutlihe Farbvershie-

bung auftritt.

Des weiteren tritt bei 65° um 675 nm eine deutlihe, in Winkel und Wellen-

länge stark ausgedehnte Emission auf, welhe jedoh aufgrund des Verlaufes

einer Mode ähnelt. Bei kleinen Winkeln tritt hier nur eine di�use Emission

auf, die auf eine geringe Streuung der Mode zurükgeführt wird. Daneben gibt

es noh eine geringe Emission bei 58° und 628 nm Wellenlänge. Eine genauere

Analyse der Moden folgt im nähsten Abshnitt.
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Abbildung 6.13: Emissionsspektrum der OSRAM-OLED unter vershiedenen

Winkeln

Zunähst bleibt festzuhalten, dass die OLED über den Winkel eine sehr star-

ke Farbvershiebung aufweist, welhe durh die Kavität und (unbeabsihtigt)

gestreute Moden verursaht wird.

6.4.2 Vergleih der Emission von Experiment und Simu-

lation

Durh die experimentellen Daten und Simulation mit über alle Wellenlängen

konstanter Emission wurde ein Spektrum bestimmt, so dass unter kleinen Win-

keln das Experiment und die Simulation das gleihe Abstrahlungsspektrum

aufweisen.

In Abbildung 6.14 ist das winkelabhängige experimentelle und das mittels

Simulation unter Einbeziehung experimenteller Daten ermittelte Emissionss-

pektrum gegenübergestellt; die Bestimmung des zur Simulation verwendeten

Emissionsspektrums ist in Anhang C.4 beshrieben. Die direkte Emissionen

um 517nm Wellenlänge stimmen prinzipiell gut überein, insbesondere in der

Simulation ist auh die im Experiment sehr deutlihe Veränderung des Ab-

strahlverhaltens durh die Vershiebung der Wellenlänge mit maximaler Emis-

sion erkennbar. Abweihung gibt es hier jedoh bei höheren Winkel ab 40°, bei

dem im Experiment eine zusätzlihe Emission auftritt, die bei kleinen Winkeln
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(b) Simuliertes Emissionsspektrum

Abbildung 6.14: Gegenüberstellung der direkten Emission von experimentellem

und simuliertem Emissionsspektren des Shihtsystems von Abbildung 6.11

niht spektral in Ersheinung getreten ist und daher weder im Spektrum noh

in der Simulation vertreten ist. Die von einer Mode um 65° und 677nmWellen-

länge ausgedehnte Emission stimmt sehr gut sowohl im Verlauf bei niedrigeren

Winkeln als auh in der Form mit hoher Intensität bei hohen Winkeln überein.

Selbst die um 620 nm Wellenlänge auftretende Emission ist, wenngleih niht

so stark ausgeprägt, in der Simulation vorhanden. Die untershiedlihe Intensi-

tät der Mode bei hohen Winkeln und Wellenlängen ist darauf zurükzuführen,

dass diese im Experiment wahrsheinlih leiht gestreut wird und somit auh

bei niedrigen Winkeln einen Beitrag liefert, so dass durh die Bestimmung des

Spektrums bei 2° eine zu hohe Intensität angenommen wird und damit eine zu

starke Gewihtung der Intensität der eigentlihen Mode statt�ndet. Insgesamt

lässt sih jedoh festhalten, dass für die direkte Emission das Experiment und

die Simulation im Verlauf der Moden gut übereinstimmen, jedoh aufgrund

von Anpassungse�ekten des Spektrums und die in der Simulation niht be-

rüksihtigte Modi�kation (siehe Fuÿnote 2 auf Seite 127) die Intensität der

Moden niht übereinstimmt.

6.4.3 Modenanalyse

Um die Anwendbarkeit der Simulation bei der Modenanalyse zu zeigen, sollen

im Folgenden die in der OLED auftretenden, gefangenen Moden von Experi-

ment und Simulation gegenübergestellt werden. Da Wellenleitermoden mit sehr

groÿen Wellenvektoren auftreten können, sind diese im Experiment shwer zu-

gänglih und nur durh Prismen mit hohem Brehungsindex auskoppelbar. Im
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Experiment wurde hierfür ein Halbzylinderprisma aus NSF6 (Brehungsindex

n = 1,8) verwendet. Zur Vermeidung des Luftspaltes zwishen Probe und Pris-

ma wurde das Gel zur Brehungsindex-Anpassung vom Typ Cargille Serie M

mit Brehungsindex n = 1,8 verwendet. Aufgrund der hemishen Aggressivität

hat dieses jedoh die OLED-Struktur innerhalb weniger Sekunden elektrish

funktionsunfähig gemaht, so dass eine optishe Anregung notwendig war. Das

Gel weist allerdings im ultravioletten Bereih eine extrem hohe Absorption

auf, so dass ein Durhdringen der Gel-Shiht mit UV-Liht und damit selbst

mit einem UV-Laser eine Anregung von der Oberseite des Shihtsystems aus

niht möglih war. Eine Anregung mit einem Laser im optishen Bereih ist

aufgrund der zu erwartenden geringen Absorption der OLED-Shihten sowie

der Beein�ussung der Messung eher ungeeignet. Daher wurde als Kompromiss

ein Laser mit Anregungswellenlänge 405 nm eingesetzt, dessen Streuemissi-

on von einem 450 nm Langpass-Filter herausge�ltert wird. Da unterhalb von

450nm Wellenlänge im elektrishen Betrieb keine nennenswerte Emission fest-

gestellt werden konnte (siehe Abbildung 6.12) und das intrinsishe Emissions-

maximum des blauen Emitters bei 472 nm liegt und einen langen Ausläufer zu

höheren Wellenlängen besitzt (siehe Abbildung D.7a), ist die Erfassung sämt-

liher im Shihtsystem auftretenden, emittierenden Moden, insbesondere der

Wellenleitermoden, trotzdem gewährleistet. Die Anregung von der Obersei-

te des Shihtsystem (durh das Brehungsindex-Anpassungs-Gel hindurh)

würde zu einer starken Absorption, starker Re�ektion und einer kaum kontrol-

lierbaren Streuung der Laseremission in der Probe, einer möglihen Anregung

und damit Fremdemission des Brehungsindex-Anpassungs-Gels sowie einer

shwahen Anregung der Emissionsshihten führen, so dass eine Anregung des

Shihtsystems von der Rükseite her gewählt wurde. Aufgrund der mit 100nm

Shihtdike metallishen, intransparenten Loh-Elektrode ist eigentlih eine

Anregung des in Abbildung 6.11 dargestellten Shihtsystems von der Rük-

seite her niht möglih. Aufgrund der Forderung einer durh den Überlapp der

beiden Elektroden genau de�nierten Pixelgröÿe und der zu diesem Zwek et-

was groÿ�ähiger prozessierten Zwishenshihten wurde als Anregungsbereih

derjenige Bereih auf der Probe gewählt, bei dem die organishen Shihten

direkt auf dem Substrat au�iegen und von der Elektronen-Elektrode abgedekt

sind. Somit ist zu beahten, dass bei den mittels Laser angeregten Messungen

die Löher-Elektrode des Shihtsystems von Abbildung 6.11 niht beteiligt

ist und ggf. (z.B. bei der Simulation) weggelassen wird. Natürlih ergibt sih
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damit keine optimale Anregung des Shihtsystems und somit auh ein gegen-

über dem elektrishen Betrieb abweihendes Verhalten, allerdings lassen sih

auf diese Weise Wellenleitermoden auskoppeln und deren Übereinstimmung

mit der Simulation prüfen.
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Abbildung 6.15: Gegenüberstellung von experimentellem und simuliertem

Moden-Emissionsspektren des Shihtsystems von Abbildung 6.11 (ohne

Löher-Elektrode)

In Abbildung 6.15 sind die experimentellen und simulierten Emissionsspek-

tren, dargestellt, welhe in ein NSF6-Medium eingekoppelt (bzw. im Expe-

riment durh das Halbzylinder-Prisma auh ausgekoppelt) werden; ein Foto

der erfolgreihen Auskopplung ist in Anhang C.1. Zur Vergleihbarkeit mit

dem Experiment wurde in der Simulation die Löher-Elektrode, die im Ex-

periment umgangen wurde, weggelassen. Die im Experiment ausgekoppelten

Moden stimmen sehr gut mit denen in der Simulation überein (Mode(n) von

625nm bis 475 nm Wellenlänge (Experiment) bzw. 450 nm Wellenlänge (Simu-

lation) und von 55° bis 65°, 2 Moden (davon eine sehr shwah) bei 615nm

Wellenlänge und 65° (Experiment) bzw. deutlih erkennbar bei 70° und 73° (Si-

mulation)). Abweihungen sind auf das Spektrum sowie auf eine - im Gegensatz

zur Simulation - deutlih shwäheren Auskopplung der Moden im Experiment

zurükzuführen. Letzteres ist vor allem auf eine Modi�kation bei den verwen-

deten Proben zurükzuführen, die für das Auskoppeln von Moden mit hohen

Wellenvektoren wahrsheinlih niht optimal ist. Insgesamt bleibt festzuhalten,

dass Experiment und Simulation einige sehr gute Übereinstimmungen aufwei-

sen, allerdings aufgrund von erheblihen quantitativen Abweihungen niht für

eine E�zienzanalyse geeignet sind.
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Abbildung 6.16: Simuliertes Emissionsspektrum der in BPhen eingekoppelten

Moden des Shihtsystems von Abbildung 6.11 (mit Löher-Elektrode)

In Abbildung 6.16 ist das Emissionsspektrum, das in eine an der Oberseite

der OLED be�ndlihe BPhen-Shiht eingekoppelt wird, dargestellt. Im Ge-

gensatz zu Abbildung 6.15 wurde hier die Löher-Elektrode in die Simulation

mit eingebaut, so dass das vollständige (zur elektrishen Funktion notwendi-

ge) OLED-Shihtsystem erfasst wurde. Hierbei zeigt sih, dass die bei grö-

ÿeren Winkeln und Wellenlängen in der direkten Emission auftretende Mode

(1) ein Ausläufer einer Wellenleitermode (1') ist. Des weiteren gibt es zwei im

Shihtsystem gefangene Moden (2 und 3), so dass durh die Auskopplung die-

ser Moden eine Erhöhung der E�zienz möglih ist. Das ebenfalls ersheinende

Ober�ähenplasmon (4) entsteht aufgrund des für die Simulation verwende-

ten Shihtsystems ohne Modi�kation(en) (siehe Fuÿnote 2 auf Seite 127) , so

dieses ein Artefakt darstellt, welhes niht zur Auskopplung beiträgt.

6.4.4 Shihtdikenvariation der Auskopplungsshiht

Die in diesem Abshnitt verwendeten Proben wurden 3 Monate nah Bedamp-

fung gemessen, sodass die Auskopplungsshiht als vollständig durhkristal-

lisiert angenommen wird; eine Beein�ussung durh die kristallisierende Aus-
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kopplungsstruktur auf das OLED-Shihtsystem sowie auf die Modi�kation(en)

selber wird aufgrund der Modi�kation(en) (siehe Fuÿnote 2 auf Seite 127) aus-

geshlossen.
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(d) 750 nm BPhen

Abbildung 6.17: Experimentelle Emissionsspektren des Shihtsystems von Ab-

bildung 6.11 mit untershiedlihen, kristallinen BPhen-Shihtdiken

In Abbildung 6.17 sind die experimentellen Emissionsspektren für vershie-

dene BPhen-Shihtdiken an der Oberseite des Shihtsystems von Abbil-

dung 6.11 dargestellt. Mit zunehmender Shihtdike ist eine deutlihe Inten-

sitätssteigerung um 35° und 600nm Wellenlänge zu beobahten, die auf die

Auskopplung einer ansonsten im Shihtsystem gefangenen Wellenleitermo-

de zurükzuführen ist. Hierbei ist jedoh zu beahten, dass die Emission der

Mode auh bei kleineren Winkeln auftritt, d.h. es entsteht kein typisher Mo-

denverlauf mit starker Vershiebung der Wellenlänge mit maximaler Emission,

sondern die Mode wird zusätzlih auh gestreut.
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Abbildung 6.18: Winkelabhängige Emissionsspektren bei 600 nm Wellenlänge

für vershiedene BPhen-Shihtdiken

In Abbildung 6.18 ist sind die winkelabhängigen Emissionspektren bei 600 nm

Wellenlänge für vershiedene BPhen-Shihtdiken aufgetragen. Hierbei zeigt

sih eine anfangs sehr groÿe Steigerung der Intensität der unbehandelten Referenz-

Probe und der Probe mit 250nm BPhen-Auskopplungsshiht. Die Intensitäts-

steigerung nimmt für dikere Shihten weiterhin zu, die relative Steigerung

nimmt dabei allerdings deutlih ab. Ebenfalls au�ällig ist, dass der Winkel

mit maximaler Emission mit zunehmender Streushihtdike von 58° bei der

Referenz-Probe zu 36° bei der Probe mit 750nm Streushihtdike vershoben

wird und ist auf die veränderte Auskopplung der Wellenleitermoden zu zu-

nehmender Shihtdike der Auskoppelstruktur zurükzuführen. Deutlih er-

kennbar ist die weniger ausgeprägte Intensitätsänderung mit dem Winkel bei

den Proben mit 250 nm und 500 nm: durh die Intensitätssteigerung über alle

Winkel hinweg nimmt das Verhältnis von Emissionsmaximum zur Emission

bei kleinen Winkeln ab (810:146=5,55 bei der Referenz, 2564:1804=1,42 bei

250nm Streushihtdike und 3139:2480=1,27 bei 500 nm Streushihtdike),

so dass sih eine über den Winkel verteilte gleihmässigere Abstrahlung ergibt,

wenngleih diese noh keineswegs Lambert'sh ist. Für 750 nm vershlehtert

sih hingegen das Verhältnis (3532:2617=1,35). Zum einen weist dies weiterhin

auf eine verbesserte Auskopplung der Mode hin. Der widersprühlihe E�ekt

der (sheinbar) vergleihsweise shwäheren Streuung der zusätzlih ausgekop-
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pelten Intensität wird auf das Raushen (5%) der Emissionsintensität bei klei-

nen Winkeln zurükgeführt.

400 450 500 550 600 650 700 750 800
0

500

1000

1500

2000

2500

3000

3500

4000

4500
 Referenz
 250 nm
 500 nm
 750 nm

In
te

ns
itä

t (
w

illk
. E

in
h.

)

Wellenlänge (nm)

Abbildung 6.19: Emissionsspektren unter 0° für vershiedene BPhen-

Shihtdiken

Zur genaueren Analyse des Emissionsspektrums ist in Abbildung 6.19 das

Emissionsspektrum für 0° für vershiedene BPhen-Shihtdiken dargestellt.

Bei 520nm Wellenlänge briht die Emission bei den Proben mit Streushiht

im Vergleih zur Referenz etwas ein (eine fehlerhafte (zu hohe) Intensität der

Referenz kann durh den Vergleih mit anderen identish hergestellten Proben

ausgeshlossen werden), bleibt aber unabhängig von der Shihtdike beim

gleihen Wert. Um 613nm Wellenlänge ist eine deutlihe Zunahme der Inten-

sität für die Proben mit Streushiht zu verzeihnen, was auf die zusätzlih

ausgekoppelte und auh zu niedrigen Winkeln hin gestreute Wellenleitermode

zurükzuführen ist. Die Intensität nimmt hingegen für zunehmende Shihtdi-

ken nur mäÿig zu. Trotzdem weisen alle drei Proben mit der Streushiht ein

sehr ähnlihes Spektrum auf, so dass das Spektrum von der Streushihtdike

(bis auf die Intensität) bei kleinen Winkeln weitgehend unabhängig ist.
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Abbildung 6.20: Emissionsspektren unter 55° für vershiedene BPhen-

Shihtdiken

Analog dazu ist in Abbildung 6.20 das Emissionsspektrum für 55° für ver-

shiedene BPhen-Shihtdiken dargestellt. Wie auh unter 0° zeigen die Pro-

ben hier untereinander nur eine geringe Änderung des Spektrums. Die Emis-

sion bei 520nm Wellenlänge ist jedoh, wie auh die der Referenz, deutlih

gesunken; das winkelabhängige Abstrahlungsverhalten der bei der Referenz

vorhandenen direkten Emission wurde daher durh die Streushihten kaum

beein�usst. Die Emissionsintensität und -spektrum bei 620 nm Wellenlänge ist

auh hier unter 55° nahezu unabhängig von der Streushihtdike und ist auh

gegenüber der Abstrahlung unter 0° sowohl in Intensität als auh im Spek-

trum nahezu unverändert. Die Referenz dagegen zeigt hierbei ein deutlih ab-

weihendes Verhalten (Vershiebung der Wellenlänge mit maximaler Emission,

starke Änderung des spektralen Verlaufes). Damit bleibt bislang festzuhalten,

dass das Abstrahlungsverhalten der bei der Referenz auftretenden, direkten

Emission, bis auf eine geringfügige Abnahme kaum beein�usst wird, dafür das

Spektrum aufgrund der Streuung hingegen keine Abhängigkeit bzw. Vershie-

bung mit dem Winkel aufweist. Die durh die Wellenleitermoden-Auskopplung

und -Streuung erzielte Emission ist spektral über den Winkel ebenfalls stabil

und weist für alle Winkel eine eher konstante Intensität auf.
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(a) 0 Grad
(b) 30 Grad

() 40 Grad (d) 50 Grad

Abbildung 6.21: Bilder der OSRAM-OLEDs bei untershiedlihen Winkeln

(die Winkel wurden geometrish errehnet), 5 Tage nah Bedampfung; obere

Pixel-Hälfte: mit kristalliner BPhen-Streushiht, untere Pixel-Hälfte: nativ

Eindruksvoll lässt sih das Ergebnis durh die in Abbildung 6.21 abgebil-

deten Fotogra�en eines Pixels einer OSRAM-Probe zeigen, bei dem die obere

Hälfte mit einer BPhen-Streushiht versehen wurde, die untere Hälfte dage-

gen niht modi�ziert wurde. Wie bereits zu erwarten, ergibt sih für 0° keine

all zu au�ällige Veränderung, da beide Hälften vom Spektrum der direkten

Emission, wie sie bei der unmodi�zierten Probe auftritt, dominiert werden.
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Mit ansteigendem Winkel hingegen tritt diese aufgrund der Abnahme und der

gestreuten Mode im rötlihen Spektralbereih in den Hintergrund, so dass auf

der Hälfte mit Streushiht ein Farbwehsel von grün über gelb nah rot ent-

steht. Bei der unmodi�zierten Probe hingegen �ndet eine Vershiebung der

direkten Emission in den blauen Spektralbereih statt, so dass ein Farbwehsel

von grün über türkis zu, in diesem Fall sogar, violett entsteht.
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Abbildung 6.22: Aus den winkelabhängigen Emissionsspektren ermittelte rela-

tive externe Quantene�zienzen der OSRAM-OLEDs für vershiedene BPhen-

Streushihtdiken und einer Anpassung gemäss Gleihung (6.2)

In Abbildung 6.22 ist die aus den winkelabhängigen Emissionsspektren für

vershiedene BPhen-Streushihtdiken bzgl. der Referenz errehnete relative

externe Quantene�zienz sowie eine Anpassung der Art von Gleihung (6.2)

dargestellt. Die Anpassungs-Funktion lautet:

relative EQE = 1, 98 · (1− 0, 496 · exp(−0, 00414 · d)) (6.4)

Aus der Anpassung geht hervor, dass die externe Quantene�zienz mit einer

Streushihtdike von 750nm um 94% gegenüber der Referenz gesteigert wur-

de und laut Anpassung eine Steigerung bis nahezu 100% möglih ist. Dement-

sprehend ist der in Abshnitt 6.3.2 bestimmte Wert der Steigerung auf das

2,17-fahe ein durhaus realistisher Wert.
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6.4.5 Zeitabhängigkeit

Nahdem gezeigt wurde, dass eine Wellenleitermode durh die (kristalline)

Streushiht ausgekoppelt und somit die Intensität gesteigert wurde, wird im

Folgenden die Zeit während der Kristallisation näher betrahtet.
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Abbildung 6.23: Emissionsspektren einer OSRAM-OLED mit 600 nm Streu-

shiht direkt nah dem Bedampfen und nah 259h

In Abbildung 6.23 ist das Emissionsspektrum einer OSRAM-OLED mit

600nm Streushiht direkt nah dem Bedampfen mit der (Streu-)Shiht und

nah 259h dargestellt. Eine Änderung der Emissionsintensität ist im Wesentli-

hen nur zwishen etwa 510 nm und 670 nm zu verzeihnen. Deutlih erkennbar

ist, dass die Auskopplung der Wellenleitermode bei 600nm direkt nah der Be-

dampfung gar niht, sondern erst nah einigen Stunden, statt�ndet.

Abbildung 6.24 zeigt das nah dem Aufdampfen des BPhen zeitabhängige

Emissionsspektrum. Wie bereits zu erwarten, gibt es nur im Bereih der Wel-

lenleitermoden eine wesentlihe Steigerung der Intensität, die allerdings stetig

über den Zeitbereih zunimmt.
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Abbildung 6.24: Emissionsspektren einer OSRAM-OLED mit 600 nm Streu-

shiht im zeitlihen Verlauf
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Abbildung 6.25: Emissionsspektren einer OSRAM-OLED mit 600 nm Streu-

shiht im zeitlihen Verlauf bei den Wellenlängen 510 nm und 600 nm; die

Welligkeit der Kurve für 510 nm oberhalb von 100 h ist auf das starke Rau-

shen der Messdaten in diesem Bereih zurükzuführen; die Kurven sind ge-

glättet und mit den Messdaten in Anhang C.5 dargestellt
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Zur detaillierteren Betrahtung sind in Abbildung 6.25 die Emissionsspek-

tren einer OSRAM-OLED mit 600nm Streushiht im zeitlihen Verlauf bei

den Wellenlängen 510nm und 600 nm dargestellt. Hierbei zeigt sih, dass der

prinzipielle Verlauf bei beiden Wellenlängen sehr ähnlih verläuft, allerdings für

die Kurve mit 600nm deutlih stärker zunimmt. Somit zeigt sih, dass auh bei

510nm Wellenlänge der gleihe Änderungsverlauf wie bei 600 nm Wellenlänge

ergibt, allerdings aufgrund der fehlenden starken, normalerweise gefangenen

Wellenleitermode, in der Intensität nur sehr viel shwäher statt�ndet.
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Abbildung 6.26: Relative EQE einer OSRAM-OLED mit 600 nm Streushiht

im zeitlihen Verlauf; Inlay: Vergröÿerung des Bereihes bis 35h

In Abbildung 6.26 ist die relative EQE einer OSRAM-OLED mit 600nm

Streushiht im zeitlihen Verlauf dargestellt. Hierbei zeigt sih, dass es bis

zum Zeitpunkt von etwa 5,5 h Stunden nah der Bedampfung eine Änderung

des Verlaufs der relativen EQE gibt: für kleine Zeiten verläuft die Steigerung

bedeutend steiler als im Zeitraum danah. Grund hierfür dürften die unter-

shiedlihen Arten der Kristallisation sein: die Ober�ähenkristallisation läuft

aufgrund des Fremd-Kontaktes mit der Umgebungsluft und der geringen Ein-

dringtiefe sehr shnell ab; die Volumen-Kristallisation fängt auh beim Zeit-

punkt 0 an und läuft weitaus langsamer ab, ist aber aufgrund der anfangs sehr
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shnell ablaufenden Ober�ähenkristallisation erst sehr viel später erkennbar.

Wie aus früheren Daten bereits gezeigt, wird hier bestätigt, dass die Steige-

rung der E�zienz bzw. der Auskopplung der Mode an die Kristallisation der

Streushiht gebunden ist. Eine amorphe Shiht, wie sie unmittelbar nah der

Bedampfung vorliegt, führt zu keiner E�zienzsteigerung.

Zur Ermittlung des Langzeitverhaltens wurden die Messdaten oberhalb von

25 h für eine Anpassung herangezogen. Die verwendete Funktion ist aufgrund

der gleihen Überlegungen wie bei der Abhängigkeit der relativen EQE von der

Shihtdike, hier jedoh in Abhängigkeit von der Zeit t seit der Bedampfung,

analog zu Gleihung (6.2):

relative EQE = relative EQEmax · (1−A · exp(−λ · t)) (6.5)

Damit ergibt sih:

relative EQE = 2, 34 · (1− 0, 391 · exp(−0, 00731 · t)) (6.6)

Die damit ermittelte maximale relative EQE ergibt 2,34, was somit eine

Steigerung gegenüber der unbehandelten Referenz von 134% und damit eine

extreme Verbesserung gegenüber der Referenz bedeutet. Weiterhin bestätigt

dieser Wert die bei den in Abhängigkeit der Shihtdike (Abshnitt 6.3.2 und

Abbildung 6.22) ermittelten Werte. Hierbei ist jedoh zu beahten, dass dieser

Wert für 600nm Shihtdike bestimmt wurde und eine weitere Steigerung

durh dikere Shihten anzunehmen ist.

Zur Vergleihbarkeit von Auskopplungen ist, wie gezeigt wurde, auh die

Kristallisationszeit zu beahten. In der praktishen Anwendung kann die Zeit-

abhängigkeit der Kristallisation und somit die E�zienzsteigerung jedoh auh

zum Vorteil genutzt werden: durh eine extrem verlangsamte Kristallisation

lieÿe sih die durh die (elektrishe) Alterung der OLED bedingte Abnahme

der E�zienz kompensieren. Da diese übliherweise einen exponentiellen Abfall

aufweist, würde die Kristallisation mit dem exponentiellem Anstieg in guter

Weise entgegen wirken, bzw. könnte durh die Verwendung von vershiedenen

kristallisierenden Streushihten noh eine Feinabstimmung erreiht werden,

so dass eine über die gesamte Lebensdauer der OLED konstante Leuhtdihte

ohne altersbedingtes Absinken denkbar ist.
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6.4.6 Zusammenfassung

In OLEDs der Firma OSRAM konnte gezeigt werden, dass eine normalerweise

gefangene Wellenleitermode in einer oberseitig emittierenden OLED durh ei-

ne in Abstrahlrihtung be�ndlihe zusätzlihe Kristallisation-Streushiht sehr

gut ausgekoppelt werden kann und die Auskopplungse�zienz mit der Shiht-

dike bis zu einem kritishen Punkt ansteigt. Des weiteren konnte auh ge-

zeigt werden, dass die Kristallisations-Streushiht auh auf die direkte Emis-

sion wirkt, allerdings wurde hierbei aufgrund des Emissionspro�ls der OLED

nur eine mäÿige Steigerung erzielt. Hervorzuheben ist, dass die ausgekoppelte

Mode durh die Streushiht sehr gleihmässig über den gesamten Winkel-

bereih abgestrahlt, was auf die Streuwirkung, welhe ebenfalls sehr starke

Farb-Vershiebung der vorliegenden OLED verbessern bzw. aufheben konn-

te, zurükzuführen ist. Durh zeitabhängige Messungen wurde ferner gezeigt,

dass die Auskopplungse�zienz aufgrund der zeitabhängigen Kristallisation im

zeitlihen Verlauf stetig zunimmt und von dieser extrem abhängt.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblik

Im Folgenden werden die wihtigsten der in dieser Arbeit enthaltenen Resulta-

te zusammengefasst und ein Ausblik mit weiteren Forshungs- und Entwik-

lungsperspektiven aufgezeigt.

Das Ziel dieser Arbeit war die Steigerung der E�zienz und die Verbesserung

der Abstrahlharakteristik von organishen Leuhtdioden (OLEDs) durh op-

tishe Methoden. Dazu wurden folgende vier Möglihkeiten untersuht: Kugel-

Nanolithographie-Gitter, doppelbrehende Shihten, niedrig-brehende Shih-

ten und Hohindex-Streu-Auskopplungsshiht.

Mittels Nanolithographie hergestellte Gitterstrukturen wurden auf vershie-

dene Shihtsysteme angewendet und die Emission untersuht. Hierbei zeigte

sih bei einfahen Shihtsystemen, dass sehr viele untershiedlihe Emissi-

onsäste auftreten können, welhe allerdings niht konsistent auf bestimmte

Gittervektoren zurükgeführt werden konnten, aufgrund des Verlaufs wird je-

doh von Moden-Streuung ausgegangen. Die Anwendung dieser Methode auf

zur Oberseite hin emittierenden OSRAM-OLEDs sheiterte jedoh aufgrund

einer unzureihend groÿen Verkapselungsshiht des OLED-Shihtsystems, so

dass die OLEDs bei der Prozessierung zerstört wurden und das Verfahren so-

mit niht auf solhe OLEDs weiter verfolgt wurde. Statt dessen wurde ein

TiO

2

-Gitter in eine PMMA-Shiht einer OLED-Struktur integriert. Hierbei

wurde bei der Photolumineszenz-Messung sowohl eine Vershiebung der Wel-

lenlänge mit maximaler Emission, eine Emission bei gröÿeren Winkeln als bei

der Referenz ohne TiO

2

-Gitter und eine deutlihe Intensitätssteigerung fest-

gestellt, so dass eine Intensitätssteigerung durh zusätzlihe Auskopplung von

direkter Emission und Substratmode gezeigt werden konnte. Elektrishe Mes-

145



sungen konnten an den Proben aufgrund der Prozessierung in einem Wasser-

bad bzw. zu geringer Elektrolumineszenz niht durhgeführt werden. Da bei

den Photolumineszenz-Messungen niht alle E�ekte zweifelsfrei geklärt werden

konnten, gibt es hierbei noh Ausbaupotential. Da allerdings selbst im Labor-

Massstab die verwendete Kugel-Nanolithographie-Methode shwierig durh-

zuführen und extrem fehleranfällig ist, und daher bis zu einem potentiellen

industriellen Einsatz noh erheblihe Entwiklungsarbeit erfordert, ist diese

Methode und deren Anwendung nah derzeitigem Stand auf die Erforshung

und Anwendung im Labor-Massstab beshränkt.

Bei den OLEDs mit optish doppelbrehender Shiht wurden deren Aus-

wirkung auf die Abstrahlharakteristik und E�zienz untersuht. Hierbei wurde

durh Simulationen gezeigt, dass bei typishen OLED-Shihtsystemen durh

die Verwendung der entsprehenden Brehungsindies der PEDOT:PSS-Shiht,

die gewöhnlih mit isotropem Brehungsindex angenommen wurde, keine er-

kennbare Änderung statt�ndet und somit bei den verwendeten OLED-Shiht-

systemen die PEDOT:PSS-Shiht in guter Näherung mit dem isotropen Bre-

hungsindex berüksihtigt werden kann.

Für stark doppelbrehende HTL bzw. ETL in typishen OLED-Shihtsys-

temen wurde jedoh eine deutlihe Änderung der Abstrahl-E�zienz festge-

stellt. Für die HTL ergab sih für optish positive bzw. negative Doppelbre-

hung eine Zu- bzw. Abhnahme der direkten Emission und des Purell-Faktor;

die anderen Moden (Substratmode und Ober�ähenplasmon) zeigten hinge-

gen nur geringfügige Änderungen. Insgesamt ergaben sih jedoh nur geringe

Änderungen. Für die ETL ergab sih für optish positive bzw. negative Dop-

pelbrehung eine starke Veränderung aller Moden. Aufgrund der Nähe zum

Ober�ähenplasmon �ndet eine starke Vershiebung zu höheren bzw. niedri-

geren Wellenvektoren und einer Verbreiterung bzw. Vershmälerung des Ober-

�ähenplasmons für optish positive bzw. negative Doppelbrehung statt. Ent-

sprehend steigt bzw. sinkt der Purell-Faktor und es ergibt sih eine Ab- bzw.

Zunahme der direkten und der Substrat-Emission. Die 1. Wellenleitermode

wird ebenfalls shärfer bzw. di�user, die 2.Wellenleitermode kann im Extrem-

fall sogar mit dem Wellenvektor des Ober�ähenplasmons zusammenfallen, so

dass eine unmittelbare Untersheidung niht möglih ist, aber durh die Be-

trahtung von Polarisation und Dipol-Orientierung eine deutlihere Trennung

möglih sein sollte.
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Für die gemeinsame Auskopplung von direkter Emission und Substratemis-

sion ergibt sih entsprehend mit optish stark positiv bzw. negativ doppel-

brehender sowohl loh- und als auh elektronenleitender Shiht ohne Opti-

mierung eine Ab- bzw. Zunahme gegenüber der Referenz von 19% bzw. 27%,

wobei die Doppelbrehung der elektronenleitenden Shiht einen erheblihen,

die der lohleitenden Shiht einen eher zu vernahlässigenden Ein�uss be-

sitzt. Daher sollte für eine möglihst hohe Auskopplungse�zienz auf alle Fälle

die elektronenleitende Shiht und, soweit in dieser Arbeit festgestellt wurde,

auh die lohleitende Shiht negativ doppelbrehend sein. Zum Vergleih mit

Literatur-Daten wurde das OLED-Shihtsystem bezüglih maximaler Aus-

koppele�zienz der Gesamt-Emission (direkte Emission und Substratmoden-

Emission) durh Shihtdikenanpassung von loh- und elektronenleitender

Shiht durhgeführt. Auh hier wurde maximale E�zienz für optish nega-

tiv doppelbrehende loh- und elektronenleitende Shiht gefunden - im Ge-

gensatz zur Literatur, die eine optish negativ doppelbrehende lohleitende

Shiht fordert. Dieser Widerspruh wird durh auf untershiedlihe Simulati-

onsalgorithmen und dem geringen Ein�uss der lohleitenden Shiht zurük-

geführt. Aufgrund des starken Ein�usses der elektronenleitenden Shiht lässt

sih durh eine parallele Anordnung der Rihtung mit höherer Polarisierbar-

keit (und damit übliherweise der Molekülahse) der Moleküle gegenüber der

Shihtebene eine optish negative Doppelbrehung erreihen und somit eine

deutlihe E�zienzerhöhung erzielen. Dementsprehend sollte bei doppelbre-

henden Transportshihten der entsprehende Ein�uss auf die Abstrahlha-

rakteristik und E�zienz berüksihtigt werden.

Zur Vermeidung bzw. leihteren Auskopplung von Wellenleitermoden und

des Ober�ähenplasmons wurden die Auswirkungen einer niedrig-brehenden

loh-, elektronenleitenden- und Emissions-Shiht sowie deren Kombination

simuliert und experimentell untersuht. Hierbei führt eine niedrig-brehende

lohleitende Shiht zu einer Vershiebung der Substratmode zu kleineren Wel-

lenvektoren, wodurh die direkte Emission deutlih gesteigert wird. Aufgrund

des früheren Abfalls der Substratmode im Vergleih zur Referenz mit normal-

brehender lohleitender Shiht ergibt sih für diese ein leihter Intensitäts-

rükgang, der allerdings durh die direkte Emission kompensiert wird, so dass

die Gesamtemission geringfügig gesteigert wird. Die Wellenleitermode nimmt

bei höheren Wellenvektoren in der Intensität ab, ansonsten ist die Lage und
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Intensität der anderen Wellenleitermode sowie des Ober�ähenplasmons unver-

ändert. Eine niedrig-brehende elektronenleitende Shiht führt zu einer deutli-

hen Steigerung der direkten Emission, während die Substratmode nur gering-

fügig gesteigert wird. Aufgrund der veränderten Re�ektivität bzw. der shwä-

heren Kopplung an das Ober�ähenplasmon fällt der Purell-Faktor deutlih

ab, jedoh kann durh die Vershiebung des Ober�ähenplasmons dieses prin-

zipiell deutlih leihter ausgekoppelt werden. Um dies zu ermöglihen sind

weitere Modi�kationen notwendig, bietet dafür allerdings zusätzlihe Möglih-

keiten der E�zienzsteigerung. Eine niedrig-brehende Emissionsshiht führt

zwar zu einem hohen Purell-Faktor, der jedoh auf die starke Kopplung an

das Ober�ähenplasmon zurükzuführen ist. Sowohl die direkte Emission als

auh die Substratmode werden dadurh in der Intensität verringert, so dass die

E�zienz sinkt. In Kombination mit niedrig-brehenden loh- und elektronenlei-

tenden Shihten ergibt sih jedoh eine gegenüber der Referenz mit normal-

brehenden Shihten insgesamt erhöhte E�zienz. Experimentell wurde ge-

zeigt, dass der Brehungsindex von organishen Shihten durh Dotierung mit

einem Molekül mit kleinem Brehungsindex in Abhängigkeit der Konzentra-

tion gesenkt werden kann. Dementsprehend wurden niedrig-brehende loh-

und elektronenleitende Shihten in einem OLED-Shihtsystem hergestellt.

Aufgrund der sehr shlehten Leitfähigkeit der niedrig-brehenden Shihten

konnten die simulierten Werte niht nahgewiesen werden. Trotzdem wurde,

wenngleih bei weitaus höherer Spannung und extrem höherem Probenstrom,

bei der OLED mit dotierter loh- und elektronenleitender Shiht eine ähn-

lih hohe Leuhtdihte wie bei der Referenz ohne dotierte Transportshihten

erreiht. Problematish ist insbesondere die durh hohe Stromstärken indu-

zierte teilweise rashe Degradation der Proben, die eine ausführlihe Analyse

ershweren. Nihtsdestotrotz ist diese Methode ein sehr interessanter Ansatz,

da sie bereits an der Vermeidung von unerwünshten Verlustkanälen ansetzt.

Durh eine Verringerung der Dotierkonzentration, der Verwendung eines ande-

ren Moleküls oder der zusätzlihen Dotierung (neben dem niedrig-brehenden

Molekül) zur Erhöhung der Leitfähigkeit wird von einem deutliherem expe-

rimentellem Nahweis der Methode ausgegangen. Die Ursahe der shnellen

Degradation könnte mit vorangehenden Möglihkeiten eventuell ebenfalls eli-

miniert werden, andernfalls ist die Suhe nah der genauen Ursahe der De-

gradation und deren Vermeidung nah derzeitigem Stand unerlässlih.
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Für oberseitig emittierende OLEDs konnten durh das Aufbringen einer zu-

säztlihen Shiht mit hohem Brehungsindex, welhe zur Selbst-Kristallisation

neigt, Wellenleitermoden in diese Shiht eingekoppelt und durh Streuung aus

der OLED ausgekoppelt werden, so dass die direkte Emission erhöht wurde.

Ferner konnte auh die bei OSRAM-Proben auftretende starke Farbvershie-

bung mit dem Winkel verringert werden. Durh Shihtdikenvariation konnte

gezeigt werden, dass eine Steigerung von 44% bei beidseitig emittierenden und

30% bei oberseitig emitterenden, an der Universität Augsburg prozessierten

OLEDs möglih ist und anhand von ermittelten Formeln eine weitere Steige-

rung durh noh höhere Shihtdiken möglih sein sollte. Bei den von OSRAM

hergestellten OLEDs wurde eine Steigerung von 100% nahgewiesen. Bei der

Zeitabhängigkeit der Auskopplungse�zienz ergaben sih nah dem Aufdamp-

fen der Hohindex-Kristallisations-Streushiht zwei vershiedene Verläufe, die

auf untershiedlihe Kristallisationsgeshwindigkeiten zurükgeführt werden:

ein kurzfristiger stärkerer Anstieg am Anfang und ein anshlieÿend langsame-

rer, dafür deutlih längerer Anstieg. Mit einer diken Shiht ergab sih nah

vollständiger Kristallisation hierbei sogar eine maximale Steigerung der E�zi-

enz von 134%. Aufgrund der einfahen Prozessierung der Methode, der erziel-

ten deutlihen Steigerung der E�zienz, der Verbesserung von winkelabhängi-

gen Farbvershiebungen und der Beibehaltung des OLED-Shihtsystem (kei-

ne bzw. nur sehr geringe Beein�ussung durh die zusätzlihe Shiht) besitzt

diese Methode ein sehr groÿes Entwiklungspotential. Insbesondere durh Kris-

tallisationsgradienten innerhalb der Shiht (kontinuierliher Übergang von

amorph in kristallin) könnte sih eine weitere Verbesserung bewirken. Sehr in-

teressant dürfte auh bei entsprehender Verzögerung bzw. Kombination von

vershieden shnell kristallisierenden Materialien die Ausnutzung der Zeitab-

hängigkeit der Kristallisation und damit der Auskopplungse�zienz sein, da

hierdurh die Degradradation von OLEDs sehr gut kompensiert werden kann

(Degradation als auh Kristallisation anfangs sehr stark, im weiteren Verlauf

beide langsam abnehmend). Prinzipiell lässt sih diese Methode auh auf zur

Unterseite hin emittierende OLEDs anwenden; da hierbei allerdings nur die

Substratmoden zugänglih sind und damit der Zugang zu den Wellenleiter-

moden und dem Ober�ähenplasmon, im Gegensatz zu den zur Oberseite hin

emittierenden OLEDs, normalerweise niht möglih ist, bleibt die E�zienzstei-

gerung bei diesen OLEDs entsprehend beshränkt. Nihts desto trotz sollte

sih auh hier diese Methode zur Auskopplung und Streuung der Substratmode
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nutzen lassen und auh ggf. zur Vermeidung von winkelabhängigen Farbver-

shiebungen beitragen.

150



Anhang A

Ergänzung zu Kapitel 1

Shihtsystem zu Abbildung 1.5

ÜÝÞßàáâà

CBP:Iáããä3 10 nm

ITO 135 nm

60 nm

Ca 10 nm

Al 100 nm

åæçèé

45 nmPEDOT:PSS

60 nm

NPB

Abbildung A.1:

Shihtsystem

zu Abbil-

dung 1.5
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Anhang B

Ergänzung zu Kapitel 3

Gegenüberstellung von experimentellen und si-

mulierten Spektren von Abbildung 3.8

Im Folgenden soll gezeigt werden, dass die in Abbildung 3.7 dargestellte Emis-

sion niht unmittelbar aus einer um den reziproken Gittervektor vershobenen

Mode stammt.

In Abbildung B.1 ist die ohne Gitter zu erwartende Emission in Abhängig-

keit des Wellenvektors dargestellt. Die intensitätsshwähere Mode bei kleine-

renWellenvektoren ist das Ober�ähenplasmon an der Silber-Alq

3

-Grenz�ähe,

das sih aufgrund des e�ektiven Brehungsindexes der Ober�ähenplasmons als

Substratmode ins Glassubstrat ausbreiten kann. Die Mode bei höheren Wel-

lenvektoren ist das Ober�ähenplasmon an der Silber-Glas-Grenz�ähe, dessen

evaneszentes Feld ins Glassubstrat hineinreiht, so dass die Simulation diesen

Energiekanal als substratseitige Emission ausgibt. Da es sih jedoh um ein eva-

neszentes Feld handelt, bzw. die zugehörigen Wellenvektoren sih oberhalb der

Substratgrenze be�nden, ist eine Ausbreitung und damit Abstrahlung durh

das Glassubstrat niht möglih.
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Abbildung B.1: Simulierte Emission des in Abbildung 3.7 verwendeten Shiht-

systems und Verlauf der Moden; Inlay: Quershnitt bei 578 nm Wellenlänge;

die Substratmode tritt beim Wellenvektor von 1,36 · 107 1/m auf; die Mode um

den Wellenvektor 1,84 · 107 1/m gehört zu einem Ober�ähenplasmon

Die winkelabhängige Emission von Abbildung 3.7 wurde, wie in Abbil-

dung B.2 dargestellt, in eine vom Wellenvektor abhängige Emission umge-

rehnet. Die Abnahme der Emission bei kleinen Wellenvektoren ist hierbei auf

die Umrehnung von Winkel zu Wellenvektor zurükzuführen.

Da die durh das Gitter erzielte Vershiebung eine symmetrishe Anord-

nung der Moden zur y-Ahse ergeben muss, und die starken Moden bei einer

Wellenlänge von etwa 578nm die y-Ahse shneiden, bedeutet dies bei einer

reinen Vershiebung der in Abbildung B.1 auftretenden Substratmoden, dass

diese um 1,36 · 107 1/m zur y-Ahse hin vershoben werden muss.
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Abbildung B.2: Vom Wellenvektor abhängige, umgerehnete Emission von Ab-

bildung 3.7 mit dem um 1,36 · 107 1/m vershobenen Verlauf der Substratmode

von Abbildung B.1

In Abbildung B.2 wurde dies für den in Abbildung B.1 eingezeihneten

Verlauf der Substratmode durhgeführt. Wie jedoh deutlih zu sehen ist, passt

der Verlauf der simulierten, um den Wellenvektor 1,36 · 107 1/m vershobene

(Substrat-)Mode niht mit den experimentellen Daten überein.
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Anhang C

Ergänzung zu Kapitel 6

C.1 Fotogra�e der Modenauskopplung von OSRAM-

OLEDs mittels Hohindex-Prisma

Abbildung C.1: Fotogra�e der erfolgreihen Modenauskopplung von OSRAM-

OLEDs mittels Hohindex-Prisma von Abbildung 6.15a; der shwarze Balken

über der Probe ist eine Fixierklammer; aufgrund der hohen Streu-Intensität

an der Blende ist die Emission des Lasers unsharf

In Abbildung C.1 ist gut die grüne direkte Emission nah vorne zu sehen.

Ebenfalls deutlih erkennbar ist die Mode bei etwa 60°, die hier rot bzw. violett

ersheint, was auf die Farbverzerrung der Kamera zurükgeführt wird.
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C.2 Messdaten und geglättete Kurven von Ab-

shnitt 6.3.2
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Abbildung C.2: Messdaten und geglättete Kurven von Abshnitt 6.3.2 für ver-

shiedene BPhen-Shihtdiken
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C.3 An der Oberseite vorhandenes, p-polarisier-

tes Energiespektrum des Shihtsystems von

Abbildung 6.7

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0
400

450

500

550

600

650

700

750

800
Intensität
(norm.)

Wellenvektor (107 1/m)

W
el

le
nl

än
ge

 (n
m

)

0,01

0,03

0,07

0,18

0,42

1,00

G
renze Luft

G
renze W

G
M

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0
400

450

500

550

600

650

700

750

800 G
renze W

G
M

G
renze Luft

Abbildung C.3: An der Oberseite vorhandenes, p-polarisiertes Energiespek-

trum des Shihstsystems von Abbildung 6.7; zur Berehnung der Grenze

Wellenleitung-Ober�ähenplasmon wurden nur die elektrish relevanten orga-

nishen Shihten verwendet; Inlay: an der Oberseite vorhandenes, unpolari-

siertes Energiespektrum von Abbildung 6.10
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C.4 Ermitteltes und verwendetes Spektrum der

industriellen OLEDs

Aus dem Experiment ist für 2° ein Spektrum bekannt, jedoh handelt es sih

bei der verwendeten OLED um ein Shihtsystem mit drei Emissionszonen und

drei untershiedlihen Spektren, allerdings unterstützt die Simulation nur eine

Emissionszone mit einem Spektrum.
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Abbildung C.4: Experimentelles Spektrum, simulierte Spektren mit der Emis-

sionszone in der blauen bzw. grünen Emissionsshiht für 2° und ein im Ver-

hältnis blau:grün = 1,2:1,0 gewihtetes Spektrum; die Spektren sind auf ihr

jeweiliges Maximum normiert

In Abbildung C.4 sind das experimentelle Spektrum und die simulierten

Spektren abgebildet. Bei der Simulation wurde die Emissionszone mittig in die

jeweilige Emissionsshiht gelegt. Da der rote Emitter erst bei sehr viel höheren

Wellenlängen emittiert, besitzt dieser in diesem Bereih keinen Beitrag. Um

den Anstieg bei kleinen Wellenlängen zu beshreiben, müsste die blaue Emis-

sionskurve tiefer liegen, da der grüne Emitter erst ab etwa 480 nm emittiert.

Um die experimentelle Kurve zu erhalten, wurde ein gemishtes Spektrum aus
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blauer und grüner Emissionskurve im Verhältnis 1,2:1,0 mit eingezeihnet; die-

se tri�t für Wellenlängen bis etwa 485 nm die experimentelle Emissionskurve

passabel, dafür gibt es im restlihen Wellenlängenbereih erheblihe Abwei-

hungen. Durh eine Veränderung des Gewihtungsverhältnisses von blauer

und grüner Emissionskurve kann die die experimentelle Emissionskurve niht

übereinstimmend nahgebildet werden. Somit ist keine Übereinstimmung zwi-

shen den experimentellen und simulierten Spektren möglih, so dass eine an-

dere Methode zur Bestimmung eines geeigneten Spektrums verwendet wurde.
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Aufgrund der sehr nah beieinander liegenden und dünnen Emissionsshih-

ten wird die Emissionszone mittig in die EML-G-Shiht gesetzt. Das Ermitteln

eines geeigneten Spektrums erfolgt durh den Vergleih der experimentellen

Emission mit der Simulation unter 2°. Für die Simulation wurde hierfür ein

für alle Wellenlängen konstantes Spektrum verwendet; das Ergebnis dieser Si-

mulation ist in Abbildung C.5 dargestellt.

Aufgrund einer im Experiment sehr geringen Emission zwishen 561nm

und 585 nm tritt im Spektrum eine starke Erhöhung auf. Dadurh tritt auh

in der Simulation eine unerwünshte Emission bei höheren Winkeln auf (siehe

Abbildung C.6).

Dies wurde durh das Setzten der Werte für den Bereih von 561 nm bis

585nm Wellenlänge auf den Wert bei 560 nm Wellenlänge beseitigt. Das für

die Simulationen verwendete Spektrum (sowie das berehnete, niht korrigierte

Spektrum) ist in Abbildung C.7 dargestellt.
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Abbildung C.7: Aus dem Vergleih von Experiment und Simulation verwende-

tes, korrigiertes Spektrum; Inlay: verwendetes und berehnetes, niht modi�-

ziertes Spektrum
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C.5 Messdaten und geglättete Kurven von Ab-

bildung 6.25
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Abbildung C.8: zu Abbildung 6.25: Messdaten und (in Origin mittels Loess,

Span=0,4) geglättete und verwendete Kurven bei vershiedenen Wellenlängen
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Anhang D

Optishe Daten von Materialien
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Abbildung D.1: Optishe Daten von Metallen

Nahfolgend in Abbildung D.6 ist das verwendete Shihtsystem (ohne Mo-

di�kationen u.Ä.) mit den internen Shiht-Bezeihnungen dargestellt.
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Abbildung D.2: Optishe Daten von mittels thermisher Verdampfung aufge-

brahten organishen Materialien
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Abbildung D.3: Optishe Daten von mittels Drehshleuderbeshihtung aufge-

tragenen organishen Materialien
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Abbildung D.4: Optishe Daten von Substraten
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Abbildung D.5: Spektren der verwendeten Emitter der an der Universität

Augsburg prozessierten Proben
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Abkürzungsverzeihnis

AFM Rasterkraftmikroskop

Ag Silber

Al Aluminium

Alq

3

Aluminium-tris(8-hydroxyhinolin)

Au Gold

BCP Bathouproin

BPhen 4,7-Diphenyl-1,10-phenanthrolin

Ca Calium

CBP 4,4'-Bis(N-arbazolyl)-1,1'-biphenyl

EML Emissionszone

EQE externe Quantene�zienz

ESEM Atmosphärishes Rasterelektronenmikroskop

ETL Elektronen-Transportshiht

eV Elektronenvolt

HATCN 1,4,5,8,9,11-Hexaazatriphenylenhexaarbonitril

HOMO höhstes besetztes Molekülorbital

HTL Löher-Transportshiht

Irppy

3

Tris[2-phenylpyridinato-C2,N℄iridium(III)

ITO Indiumzinnoxid

LED Leuhtdiode

LUMO niedrigstes unbesetztes Molekülorbital

nm Nanometer

NPB N,N'-Di(1-naphthyl)-N,N'-diphenyl-(1,1'-biphenyl)-4,4'-

diamin

NPD 2,2'-Dimethyl-N,N'-di-[(1-naphthyl)-N,N'-diphenyl℄-1,1'-

biphenyl-4,4'-diamin

OLED organsihe Leuhtdiode
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PEDOT Poly(3,4-ethylendioxythiophen)

PMMA Polymethylmetharylat

PSS Polystyrolsulfonat

SPP Ober�ähenplasmon

TiO

2

Titandioxid

TPD N,N'-Bis(3-methylphenyl)-N,N'-diphenylbenzidin

willk. Einh. willkürlihe Einheit(en)

WGM Wellenleitermode
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