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Kurzfassung

In einer organischen Leuchtdiode (OLED) erfolgt die Weiklichterzeugung durch Uberlage-
rung der Emissionsspektren verschiedener organischer Emittermaterialien. Dazu sind mindes-
tens zwei Komplementérfarben erforderlich. Ein solches Zweifarb-Weifs weist einen geringen
Farbwiedergabeindex (engl. color rendering index, CRI) von <70 auf. Durch die Verwendung
von mehreren Farben kann jedoch theoretisch ein CRI von >90 erreicht werden. Diese sehr
gute Farbwiedergabe sowie die flichige Lichtemission macht die OLED-Technologie sowohl
fiir die Raumbeleuchtung, als auch fiir spezielle Beleuchtungszwecke, wie beispielsweise me-
dizinische Untersuchungsleuchten attraktiv. In diesem Anwendungsfeld wird zusétzlich eine
einstellbare Farbtemperatur entlang der Planck-Kurve wihrend des Betriebs der Leuchte
gefordert. Die aktuell verfiigharen OLED-Lichtquellen bieten diese Mdoglichkeit jedoch zur
Zeit noch nicht.

In der vorliegenden Arbeit wird daher ein Konzept zur Realisierung farbabstimmbarer Weif-
licht-OLEDs fiir Raumbeleuchtung und medizinische Beleuchtungszwecke vorgestellt. Durch
vertikales Stapeln zweier OLED-Strukturen mit einer kontaktierbaren Zwischenschicht
(Mitten-Elektrode) wird eine separate Ansteuerung der einzelnen OLEDs und somit die Va-
riation der Intensitét spezifischer spektraler Anteile im Gesamtspektrum ermdoglicht. Fiir eine
tangentiale Anndherung an die Planck-Kurve sind die zwei Komplementérfarben orange und
blau erforderlich. Es werden daher zundchst OLED-Strukturen auf Basis von phosphoreszen-
ten roten und gelben Emittermaterialien sowie deren Kombination zu einer hocheffizienten
orange emittierenden OLED gezeigt. Des Weiteren wird eine effiziente blau emittierende
OLED auf Basis eines fluoreszenten Emittermaterials vorgestellt.

Eine besondere Bedeutung bei der Realisierung einer gestapelten, farbabstimmbaren Weif-
licht-OLED entfillt auf die Mitten-Elektrode. Diese muss nicht nur transparent und leitfihig
sein, zugleich muss eine zerstorungsfreie Deposition des Elektrodenmaterials auf den organi-
schen Schichten gewéhrleistet sein. Daher werden diinne (semi)transparente Aluminium- und
Silberfilme sowie transparente Indium-Zinn-Oxid (ITO)- und Zink-Zinn-Oxid (ZTO)-Filme
detailliert beziiglich ihrer optischen, elektrischen und strukturellen Eigenschaften untersucht.
Des Weiteren wird im Rahmen dieser Untersuchungen eine hochleitfihige und transparen-
te Mehrschicht-Elektrode auf der Basis von ZTO/Ag/ZTO (ZAZ) entwickelt. Anhand ei-
ner top-emittierenden OLED mit einer bifunktionalen Auskopplungsschicht wird eine diin-
ne Aluminiumschicht als effiziente Top-Elektrode préisentiert. Eine effiziente transparente
OLED wird durch die Verwendung der ZAZ-Elektrode realisiert. Auf Grundlage der erlang-
ten Erkenntnisse werden schliefllich gestapelte farbabstimmbare Weiklicht-OLEDs gezeigt,
die einen hohen CRI von 86 aufweisen und deren Farbtemperatur entlang der Planck-Kurve
von 4000 K bis 5000 K stufenlos einstellbar ist. Die aktive Fliche dieser Bauelemente von

1 em? wird abschliefend auf eine Gréfe von 11 ecm? skaliert.
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Abstract

In organic light emitting diodes (OLED) white light is generated by superposition of the
emission spectra of several organic materials. At least mixing of two complementary colors is
required to achieve a white color impression. However, such a two color based white emitting
device exhibits a low color rendering index (CRI) of <70. In theory, a high CRI of >90
can be achieved by using multiple emitter materials with different colors. Those excellent
color rendering as well as the plane light emission make the OLED technology attractive
for special purpose of illumination such as medical examination lamps. In high-end medical
lighting applications tuning of the color temperatur of the lamp along the black body curve
is desirable. However, this feature is not yet supported by the currently available white light
emitting OLEDs.

The present work deals with the realization of a color tunable white light emitting OLED
for lighting and medical examination lamps. Vertical stacking of two OLEDs by using a
conductive interlayer (middle-electrode) enables the variation of defined spectral areas of the
superimposed spectrum. A tangential approximation of the black body curve requires the
superposition of the two complementary colors blue and orange. Therefore, OLEDs based on
phosphorescent yellow and red emitter materials as well as an efficient combination of these
two colors resulting in a highly efficient orange emitting OLED will be shown. Furthermore,
OLEDs based on a fluorescent blue emitter material will be presented.

A special importance regarding the realization of stacked, color tunable white-light-OLEDs
is attached to the middle-electrode. Those electrodes do not only have to be conductive and
transparent, concomitantly it has to be assured a destructive free deposition on top of the
underlying organic layers. Therefore (semi)transparent films of aluminum and silver as well
as transparent films of indium-tin-oxide (ITO) and zinc-tin-oxide (ZTO) concerning their
optical, structural and electrical properties will be studied in detail. Within the framework
of these investigations a highly conductive and transparent multilayer elctrode based on
ZTO/Ag/ZTO (ZAZ) will be presented. Using a semitransparent Al-Film with a thickness
of 18 nm as efficient top electrode a top emitting OLED with a bifunctional outcoupling layer
will be shown. An efficient transparent OLED will be realized by using the ZAZ multilayer as
top electrode. Consequently the obtained results were used for realization of a stacked, color
tunable white light emitting OLED. These devices exhibit a high CRI of 86, a continuously
tunable color temperature in the range from 4000 K to 5000 K. Concluding, the active area

of the devices will be upscaled from 1 cm? to 11 cm?.
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1 Einleitung 1

Kapitel 1
Einleitung

Ein fester Bestandteil der allgemeinen Raumbeleuchtung ist seit nunmehr iiber einem Jahr-
hundert die Gliihlampe. Diese erzeugt aufgrund ihrer Eigenschaft als Temperaturstrahler ein
kontinuierliches Emissionsspektrum mit einem Emissionsmaximum im infraroten Spektral-
bereich. Daraus resultiert schliefslich auch ihr gréfster Nachteil. Aufgrund der hohen ther-
mischen Verluste wandelt die Glithlampe nur etwa 5 % der ihr zugefiihrten elektrischen
Energie in Licht um und weist somit eine dementsprechend geringe Leistungseffizienz von
etwa 10 Im/W auf. Im Sinne der begrenzten Rohstoffvorkommen zur Energiegewinnung wur-
den in den vergangenen Jahren zahlreiche effizientere Alternativen zur Raumbeleuchtung,
wie beispielsweise die Fluoreszenzlampe oder die Halogenlampe entwickelt. Dariiber hinaus
werden aktuell Beleuchtungsanwendungen auf Basis anorganischer Leuchtdioden realisiert.
Neben dem Vorteil einer héheren Leistungseffizienz dieser alternativen Lichtquellen gegen-
iiber einer Glithlampe ergeben sich jedoch abhingig von der Art der Lichterzeugung auch
Nachteile, wie beispielsweise eine unnatiirliche Farbwiedergabe oder eine fiir den Menschen
unangenehme oder gar gesundheitsschédliche Lichtfarbe [1]. Ein zusétzlicher Nachteil, der
allen genannten Lichtquellen gemein ist, ist ihre Eigenschaft das Licht von einem Punkt oder
einer Linie zu emittieren. Sie werden daher als Punkt- oder Linienlichtquellen bezeichnet. Ei-
ne flaichige Abstrahlung des Lichts ist bei diesen Lichtquellen nur durch aufwendige optische

Mafnahmen realisierbar, die zusétzlich die Effizienz der Lichtquelle verringern.

1.1 Weils emittierende organische Leuchtdioden

Organische Leuchtdioden (OLEDs) bestehen aus Schichten thermisch evaporierter oder aus
einer Losung abgeschiedener organischer Materialien, die zwischen einer transparenten und

in der Regel einer reflektiven Elektrode eingebettet sind. Die organischen Bauelemente sind
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2 1 Einleitung

nur einige 100 nm dick und kénnen theoretisch auf einer beliebig grofen Substratfliche abge-
schieden werden. Das in der OLED generierte Licht wird durch das Substrat, {iblicherweise
mit Indium-Zinn-Oxid (ITO) beschichtetes Glas, homogen iiber die gesamte beschichtete
Fliache abgestrahlt. Mit OLEDs auf der Basis thermisch evaporierter organischer Materia-
lien wurden 1987 erstmals organische elektrolumineszente Diinnschichtstrukturen gezeigt,
die das Potential fiir eine Verwendung als Raumbeleuchtung besaken [2|. Die von Tang
und Van Slyke vorgestellten OLEDs emittierten Licht im griinen Spektralbereich mit ei-
ner geringen Leistungeffizienz von 1,5 Im/W. In den folgenden Jahren wurde eine Vielzahl
an organischen Emittermaterialien entwickelt, mit deren Emissionsspektren mittlerweile der
gesamten sichtbaren Spektralbereich abgedeckt werden kann. Im Rahmen der Materialent-
wicklung konnten zudem, erhebliche Fortschritte beziiglich der Effizienz erzielt werden [3].
Durch die Verwendung phosphoreszenter Farbstoffe konnten Baldo et al. erstmals eine griin
emittierende OLED mit einer Leistungseffizienz von 30 lm/W zeigen. Da die Emissions-
spektren organischer Emittermaterialien nicht beliebig breit sind, miissen fiir die Erzeugung
eines breiten Spektrums mit weifsem Farbeindruck mehrere Emissionsspektren verschiede-
ner Emittermaterialien iiberlagert werden. Die Eigenschaft der organischen Diinnfilme, im
sichtbaren Spektralbereich des Lichts transparent zu sein, bietet die Moglichkeit einzelne
Emissionsfilme oder komplette OLED-Strukturen vertikal zu stapeln [4]. Durch die Verwen-
dung mehrerer Emittersysteme oder OLED-Strukturen kann so ein nahezu beliebig breites
kontinuierliches Spektrum erzeugt werden, das neben einer fiir den Menschen angenehmen
Lichtfarbe auch einen hohen Farbwiedergabeindex (engl. color rendering index, CRI) von >85
aufweisen kann [5|. Schwartz et al. konnten durch die Uberlagerung von drei Emissionsspek-
tren einen CRI >85 bei einem CIE-Farbort (franz. Commission Internationale de I'Eclairage,
CIE) von x = 0,4 und y = 0,46 erreichen. Ein hoher Farbwiedergabeindex macht die OLED-
Technologie, neben den bereits genannten Vorteilen einer flichigen Lichtemission sowie einer
hohen Leistungseffizienz, auch fiir spezielle Beleuchtungsanwendungen, wie beispielsweise
medizinische Leuchten, attraktiv. In diesem Bereich ist jedoch zusétzlich eine Variation der
Lichtfarbe entlang der Planck-Kurve in einem definierten Farbtemperaturbereich wihrend
des Betriebs der Leuchte erwiinscht. Das bereits genannte Konzept der gestapelten OLEDs
bietet zwar die Moglichkeit eine Weiklicht-OLED mit einer beliebigen Lichtfarbe herzustel-
len, nicht aber die Lichtfarbe wihrend des Betriebs der OLED zu variieren. Diese M&glichkeit
ist nur gegeben, wenn die Helligkeit der Einzel-OLEDs des Stapels separat eingestellt wer-
den kann. Burrows et al. stellten erstmals 1996 ein OLED-Pixel fiir Displayanwendungen
vor, das aus separat ansteuerbaren iibereinandergestapelten rot, griin und blau emittieren-
den OLEDs bestand und eine Variation der Lichtfarbe in einem definierten Farbbereich

ermdglichte [6]. Die fiir Beleuchtungsanwendungen geforderte tangentiale Annédherung an
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