Bragg-Gitter fur das Lichtmanagement in

organischen Leuchtdioden

Zur Erlangung des akademischen Grades eines
DOKTOR-INGENIEURS

von der Fakultit fiir

Elektrotechnik und Informationstechnik
des Karlsruher Instituts fiir Technologie (KIT)

genehmigte
Dissertation

von
Dipl.-Phys. Julian Hauf}

geb. in Freudenstadt

Tag der miindlichen Priifung: 18. November 2014

Hauptreferent: Prof. Dr. Uli Lemmer
Korreferent: Prof. Dr. Martina Gerken



DOl 10.5445/IR/1000048742


kbjuwi
Typewritten Text
DOI	 10.5445/IR/1000048742	

kbjuwi
Typewritten Text

kbjuwi
Typewritten Text


Kurzfassung

Organische Leuchtdioden (OLEDs) sind heute insbesondere in kommerziellen Display-Produk-
ten weit verbreitet. Durch zahlreiche technologische Fortschritte hinsichtlich ihrer Effizienz und
Langlebigkeit werden OLEDs zunehmend auch fiir Anwendungen in der Allgemeinbeleuchtung
interessant. Als flichige Leuchtmittel ermdglichen sie eine Vielzahl neuer und kreativer Mog-
lichkeiten in diesem Bereich. Speziell bei der Lichtauskopplung besteht jedoch noch ein erhebli-
ches Potential, die Effizienz von OLEDs weiter zu steigern. So konnen bei einer herkémmlichen
OLED ohne spezielle Auskoppelstrukturen nur etwa 20 % des im Bauteil generierten Lichtes
die OLED als nutzbares Licht verlassen.

Diese Arbeit befasst sich mit dem Einsatz von Bragg-Gittern fiir das Lichtmanagement in or-
ganischen Leuchtdioden. Das Hauptaugenmerk liegt dabei auf der Auskopplung von gefiihrten
Wellenleitermoden in den organischen Schichten und der Anode der OLEDs. Zum einen werden
OLEDs mit geitzten Gitterstrukturen auf der Oberseite der ITO—Anode[l untersucht. Zum ande-
ren wird auf die ITO-Schicht ein diinnes Goldgitter aufgebracht. Zusitzlich zur Auskopplung
von Wellenleitermoden erlauben es diese Strukturen, die Abstrahlung iiber Microcavity-Effekte
zu beeinflussen und Substratmoden gezielt auszukoppeln. Neben der Diskussion experimentel-
ler Ergebnisse wird das Bauteilverhalten zudem anhand von T—Matrixﬂ-, FDTIfl— und SetfosEl—
Simulationen analysiert. Die Bragg-Gitter werden im Rahmen dieser Arbeit mittels Laserinter-
ferenzlithographie und Atz- beziehungsweise Lift-off-Verfahren hergestellt. Alle verwendeten
Prozesse lassen sich somit bis hin zu groBflichigen kommerziellen Anwendungen skalieren.

Fiir die Untersuchung von Bragg-Gittern auf der Oberseite der ITO-Anodenschicht werden
ein- und zweidimensionale Gitter mit verschiedenen Perioden hergestellt und in OLEDs aus
kleinen Molekiilen integriert. Der Vergleich der Messungen mit T-Matrix-Simulationen erlaubt
die Zuordnung einzelner Maxima zu bestimmten gefiihrten Moden in den OLEDs sowie qua-
litative Riickschliisse auf die Auskoppeleffizienz einzelner Moden. Mit der FDTD-Methode
werden OLEDs mit eindimensionalen Bragg-Gittern simuliert und der Einfluss der Ausrich-
tung der Emitter sowie ihrer Position relativ zum Gitter untersucht. Der Einfluss der Gittertiefe
auf die Auskopplung und die Gesamteffizienz wird sowohl experimentell als auch mit Hilfe der
FDTD-Methode analysiert.

'1TO: Indiumzinnoxid

2T-Matrix: Transfer-Matrix

SEDTD: Engl. fiir finite-difference time-domain
4Setfos: Software der Firma Fluxim



Anhand von Polymer-OLEDs werden Goldgitter auf der ITO-Anode untersucht. Die Hohe
der Goldgitter beeinflusst ihre Reflektivitdt und damit die Microcavity der OLEDs. Dies wirkt
sich direkt auf die Verteilung der Emission in nutzbares Licht, Substratmoden und gefiihrte Wel-
lenleitermoden aus und fiihrt zudem zu einer Veridnderung des Emissionsspektrums. Mit der
Gitterperiode steht neben der Dicke der Goldschicht ein zweiter unabhingiger Parameter zur
Beeinflussung der Bauteilemission zur Verfiigung. Uber diesen lisst sich der Auskoppelwinkel
der Wellenleitermoden einstellen. Durch die Kombination dieser Effekte ergibt sich bei den un-
tersuchten Bauteilen eine um 25-30 % erhohte Leistungseffizienz. Neben der Beeinflussung der
optischen Bauteileigenschaften kann durch die anodenseitigen Goldgitter auch der Flichenwi-
derstand der Anode gesenkt werden, was fiir groBflachige oder ITO-freie OLEDs von groem
Interesse ist.

Auf Basis von OLEDs mit Goldgittern werden zudem Einkoppeleffekte in Wellenleitermo-
den untersucht. Dazu werden zwei OLED-Typen betrachtet, die sich lediglich in den Dicken
der Emitterschichten und Goldgitter unterscheiden. Im ersten OLED-Typ wird Auskopplung
aus einer Wellenleitermode in den Bereich nutzbaren Lichtes beobachtet. Im zweiten kommt
es zu einer Einkopplung in die Wellenleitermode. Das Einbringen von Gittern bewirkt somit
nicht notwendigerweise eine Erhohung der Auskoppeleffizienz der Bauteile. Insbesondere fiir
OLEDs, in denen sich mehrere Moden ausbilden kénnen, ist dies von gro3er Relevanz.

Wie sich in den Experimenten in dieser Arbeit zeigt, ist die Modenabsorption im Bauteil ein
limitierender Faktor fiir eine effiziente Auskopplung von Wellenleitermoden. Um den Einfluss
der Absorption auf die Auskopplung niher zu untersuchen, werden OLED-idhnliche, verein-
fachte Bauteile hergestellt, deren Emittermaterial optisch angeregt wird. Der Aufbau der Bau-
teile erlaubt es, die Modenabsorption kontrolliert durch Beimischen eines Absorbers in eine
Polyvinylalkohol-Schicht zu variieren. Dadurch kann der Einfluss verschiedener Absorptions-
koeffizienten auf die Modenauskopplung gezielt analysiert werden.
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1 Einleitung

Nach vielen Jahren Grundlagenforschung im Bereich organischer Halbleiter, ist es heutzutage
moglich, eine Vielzahl optoelektronischer Bauelemente aus organischen Halbleitermaterialien
herzustellen. Der Reiz organischer Halbleiter besteht zum einen darin, dass sich ihre elektroni-
schen und optischen Eigenschaften durch gezielte chemische Synthese maflschneidern lassen.
Zum anderen verspricht man sich von organischen Materialien Halbleiterbauelemente, die gro3-
flachig und kostengiinstig aus der Fliissigphase hergestellt werden konnen.

Neben der Entwicklung von organischen Solarzellen, Fotodetektoren, Transistoren oder La-
sern haben insbesondere die rasanten Fortschritte im Bereich organischer Leuchtdioden (OLEDs)
in den letzten Jahren viel Aufsehen erregt. Mittlerweile ist es moglich, OLEDs mit einer sehr
hohen internen Quanteneffizienz herzustellen. Allerdings kann bei herkdmmlichen OLEDs nur
ein geringer Teil des in den Bauteilen generierten Lichtes diese als nutzbares Licht verlassen.
Es ist daher notwendig, die Auskoppeleffizienz durch ein effizientes Lichtmanagement in den
Bauteilen zu erhohen. Eine vielversprechende Moglichkeit, die Lichtauskopplung aus OLEDs
signifikant zu erhohen, ist die Verwendung von Bragg-Gittern. Diese werden im Rahmen der
hier vorgestellten Arbeit eingehend untersucht. Auf die Problematik der Lichtauskopplung und
auf Bragg-Gitter wird im zweiten Abschnitt dieses einleitenden Kapitels ndher eingegangen.
Im folgenden Abschnitt wird zunéchst die historische Entwicklung organischer Leuchtdioden
bis zum heutigen Stand der OLED-Technologie dargestellt. Der letzte Abschnitt dieses Kapitels
vermittelt einen Uberblick iiber die Struktur und die einzelnen Kapitel der vorliegenden Arbeit.

1.1 Organische Leuchtdioden

Die Elektrolumineszenz organischer Materialien wurde in den 50er Jahren des letzten Jahrhun-
derts zum ersten Mal demonstriert [, 2]]. In den 1960er Jahren gab es die ersten erfolgreichen
Experimente mit elektrolumineszenten organischen Bauteilen, deren Funktionsweise heutigen
OLEDs gleicht [3H5]. Bedingt durch die verwendeten, relativ dicken Anthracen-Kristalle la-
gen die Betriebsspannungen all dieser Bauteile jedoch noch zwischen 50V und 2000 V. Bereits
seit Beginn der 1970er Jahre wurden organische Fotoleiter in Kopiergeridten eingesetzt. Die
kommerzielle Verwendung organischer Materialien in lichtemittierenden Bauteilen sollte je-
doch noch einige Jahrzehnte dauern. Ein wichtiger Schritt fiir die organische Elektronik war
die Entdeckung der Dotierung von organischen Molekiilen in den Jahren 1977/78 [6-8]], wofiir
im Jahre 2000 der Nobelpreis fiir Chemie vergeben wurde. Durch Dotierung kénnen seitdem



1 Einleitung

Leitfahigkeiten und Ladungstriagerkonzentrationen von organischen Materialien gezielt beein-
flusst werden. Die erste effiziente Diinnschicht-OLED mit zwei organischen Aufdampfschich-
ten wurde im Jahre 1987 vorgestellt [9]. Im Jahre 1990 gelang es dann, die erste OLED aus
diinnen Polymerschichten zu bauen [10] und erstmals eine OLED mit einer Doppelheterostruk-
tur herzustellen, mit der sich der Ladungstrigerfluss im Bauteil optimieren lisst [[11]. Da beim
Einsatz von fluoreszenten Emittermaterialien die interne Quanteneffizienz auf lediglich 25 %
beschrinkt ist [12], kam es Ende der 1990er Jahre zur verstirkten Suche nach effizienten phos-
phoreszenten Emittern. Mit diesen ldsst sich mittlerweile nahezu 100 % interne Quanteneffi-
zienz erreichen [13H16]. Der Einsatz von dotierten Schichten und der Aufbau von OLEDs in
einer p-i-n-Struktur brachte weitere Effizienzsteigerungen, insbesondere durch eine verbesserte
Ladungstrigerinjektion [17H19].

Heutzutage ist der Einsatz von OLED-Displays in Consumer-Produkten, allen voran in Smart-
phones, weit verbreitet [20, 21]]. Bereits Anfang der 2000er Jahre waren Gerite wie mp3-Player
mit ersten kleinen Passiv-Matrix-Displays kommerziell erhiltlich [22]. Ab 2007 wurden dann
erstmals Smartphones mit Aktiv-Matrix-OLED-Displays ausgestattet [23]]. Ende 2007 wurde
der erste OLED-Fernseher mit 117 Bilddiagonale vorgestellt und beeindruckte zum einen durch
seine Bildqualitdt und zum anderen durch seine schlanke Bauform [24]. OLED-Displays ha-
ben Vorteile wie potentiell geringe Kosten, eine diinne und leichte Bauform, hohe Helligkeit
und hoher Kontrast aus nahezu jedem Blickwinkel sowie schnelle Schaltzeiten. Dariiber hinaus
sind sie durch ihre selbstleuchtenden Pixel sehr energieeffizient. Fiir das Jahr 2014 verspricht
man sich im Bereich der OLED-Displays ein weltweites Marktvolumen von ca. 18 Mrd. $ [25]].
Neben ihrem Einsatz im Display-Markt erhofft man sich von OLEDs vor allem kommerziel-
le Erfolge im Bereich der Allgemeinbeleuchtung [26-30]. Fiir das Jahr 2025 sagen optimisti-
sche Szenarien ein weltweites Marktvolumen fiir Beleuchtungsprodukte auf OLED-Basis von
bis zu 1,9Mrd. $ voraus [31]. OLEDs als kostengiinstige Fldchenstrahler, die sich in nahezu
jeder Bauform herstellen lassen, er6ffnen vielfiltige Moglichkeiten in der Beleuchtungstech-
nik [33]]. Neben neuartigen Formen fiir Desingerleuchten denkt man hierbei zum Beispiel
an Leuchttapeten, transparente Lichtwinde oder flichige Leuchthimmel fiir die Innenraumbe-
leuchtung [32]. Bereits seit einigen Jahren lassen sich mit OLEDs Lichtausbeuten erreichen,
die mit Leuchtstofflampen vergleichbar sind [34]. Mit 1391m/W erzielte Konica Minolta Mit-
te 2014 die bislang hochste Lichtausbeute bei OLEDs [35]. Sowohl fiir Displays als auch fiir
Beleuchtungsanwendungen sind Entwicklungen wie transparente oder flexible OLEDs sehr in-
teressant und versprechen neue und innovative Produkte [36, [37].

Den genannten Vorteilen stehen aber auch Herausforderungen gegeniiber. Das grof3te techno-
logische Problem stellt sicher die durch Degradation begrenzte Lebensdauer von insbesondere
blau emittierenden OLEDs dar [38-40]. Neben technologischen und materialspezifischen Pro-
blemen ist aber vor allem die effiziente Auskopplung des generierten Lichtes aus OLEDs noch
nicht zufriedenstellend gelost und Gegenstand aktueller Forschung 42]]. Die Problematik
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der Lichtauskopplung ist die Motivation fiir die vorliegende Arbeit und wird im folgenden Ab-
schnitt eingehender behandelt.

1.2 Motivation: Das Problem der Lichtauskopplung in OLEDs

OLEDs werden bereits heute als energieeffiziente und potentiell kostengiinstige Lichtquellen
angesehen [32]]. Bei einer herkommlichen OLED ohne spezielle Auskoppelstrukturen konnen
jedoch nur etwa 20 % des im Bauteil generierten Lichtes die OLED als nutzbares Licht verlas-
sen [43H45]]. Verdeutlicht man sich, dass ca. 20 % des globalen Bedarfs an elektrischer Energie
durch die Beleuchtung verursacht wird, so wird deutlich, welch grofles Potential zur Energie-
einsparung und Ressourcenschonung hier schlummert [46]]. Im Gegensatz zu anorganischen
LEDs sind OLEDs flichige Leuchtmittel. Dome und makroskopische Auskoppelstrukturen wie
bei herkommlichen LEDs sind daher auf groflachige OLEDs nicht iibertragbar. Es miissen da-
her Losungen oder Strukturen zur Lichtauskopplung gefunden werden, die mit dem flachigen
Charakter von OLEDs und ihrer geringen Dicke vereinbar sind. Hier bieten sich Mikro- oder
Nanostrukturen an, die sich groBflichig und kostengiinstig herstellen lassen.

In OLEDs verbleibt ohne weitere MaBnahmen ein GroBteil des erzeugten Lichtes in den
organischen Schichten und der Anodenschicht als gefiihrte Wellenleitermoden. Die organi-
schen Schichten bilden dabei zusammen mit der transparenten Anode die Hochindexschich-
ten eines Schichtwellenleiters. Ein weiterer signifikanter Anteil des Lichtes kann zwar in das
OLED-Substrat gelangen, dieses jedoch nicht verlassen. Die Auskopplung aus dem Substrat
lasst sich durch eine Strukturierung der Substrataullenseite beeinflussen und ist weithin unter-
sucht [41] 47]. Zudem kann sie unabhéngig von der eigentlichen OLED-Herstellung durch eine
Behandlung des Substrats erfolgen. Die Auskopplung der gefiihrten Moden in OLEDs erfordert
Auskoppelstrukturen nahe an oder innerhalb der organischen Schichten und ist deshalb ungleich
herausfordernder. In Abbildung ist ein Uberblick iiber verschiedene Strukturierungsmog-
lichkeiten gegeben. Eine effiziente Auskopplung ergibt sich insbesondere fiir Strukturen, die
oberhalb oder unterhalb der Anode eingebracht werden [48]. In Abbildung [I.T(a) sind nied-
rigbrechende Mikrostrukturen dargestellt, welche auf die Anode aufgebracht werden 50].
Abbildung [I.T(b) zeigt Streupartikel in der Anode und den organischen Materialien [S1]. In
Abbildung [I.Tfc) ist der Ansatz dargestellt, der in dieser Arbeit untersucht wurde. Es handelt
sich dabei um Bragg-Gitter-Strukturen auf der Anodenoberseite. Diese Strukturen weisen Peri-
odizitdten im Bereich der Wellenlidnge des sichtbaren Lichtes auf und fithren zur Auskopplung
der gefithrten Moden durch kohirente Streuung, die auch Bragg-Streuung genannt wird
54]). Tm Gegensatz zu den beiden anderen Verfahren lésst sich durch die Bragg-Streuung der
Auskoppelwinkel des Lichtes iiber die Gitterperiode einstellen. Neben ihrer Wirkung auf ge-
fiihrte Wellenleitermoden konnen mit Bragg-Gittern auch Substratmoden ausgekoppelt werden.
Durch die geschickte Wahl des Materials der Gitter kann zudem die Abstrahlung der OLED iiber
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Abb. 1.1: Uberblick iiber verschiedene Strukturierungsmoglichkeiten zur Auskopplung von gefiihrten
Wellenleitermoden. Eine effiziente Auskopplung ergibt sich insbesondere fiir Strukturen, die
oberhalb oder unterhalb der Anode eingebracht werden [48]]. (a) Niedrigbrechende Mikrostruk-
turen, welche auf die Anode aufgebracht werden. (b) Streupartikel in der Anode und den or-
ganischen Materialien. (c¢) Bragg-Gitter-Strukturen auf der Anodenoberseite, wie sie in dieser
Arbeit untersucht wurden.

Microcavity-Effekte beeinflusst werden (siehe hierzu Kapitel [6]). Als Herstellungsverfahren fiir
die Bragg-Gitter diente in dieser Arbeit die Laserinterferenzlithographie (LIL) in Kombination
mit Atz- bzw. Lift-off-Verfahren. Die LIL-Methode zur Gitterherstellung wurde gewihlt, weil
sie sich auch auf groBen Fldchen bis hin zu industriellen MaBstéiben anwenden ldsst [55] und
somit die eingangs erwihnten Kriterien fiir mogliche Strukturierungsverfahren bestens erfiillt.

1.3 Gliederung

Diese Arbeit ist in folgende Kapitel gegliedert. Kapitel 2 behandelt die Grundlagen organischer
Halbleiter und organischer Leuchtdioden. Dabei werden insbesondere die optischen Verlust-
kanile in OLEDs und die daraus resultierende limitierte Auskoppeleffizienz sowie die Grundla-
gen der Bragg-Streuung diskutiert. In Kapitel 3 werden die Materialien und Prozesse erldutert,
die bei der Herstellung der Bragg-Gitter und der OLEDs zum Einsatz kamen. Zudem werden
auch die Messmethoden und Charakterisierungsmessplitze beschrieben, die im Rahmen dieser
Arbeit aufgebaut und verwendet wurden. Die Grundlagen der verwendeten Simulationsmetho-
den werden in Kapitel 4 erldutert. Neben den grundlegenden Eigenschaften der T-Matrix und
FDTD-Methode werden auch deren Besonderheiten und ihre Anwendbarkeit bei der Simula-
tion von OLEDs diskutiert. Dariiber hinaus wird auf die Software Setfos der Firma Fluxim
eingegangen, die speziell fiir die Simulation von unstrukturierten OLEDs ausgelegt ist.

In den folgenden Kapiteln 5 und 6 werden die Ergebnisse zweier verschiedener Ansitze fiir
anodenseitige Bragg-Gitter prasentiert, mit denen Licht aus OLEDs ausgekoppelt werden kann.
Kapitel 5 behandelt Bragg-Gitter in ITO-Anoden von Aufdampf-OLEDs aus kleinen Molekii-
len, die als Auskoppelstrukturen fiir Wellenleitermoden fungieren. Zusitzlich zu experimen-
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tellen Ergebnissen werden auch T-Matrix- und FDTD-Simulationen der Bauteile diskutiert. In
Kapitel 6 werden anodenseitige metallische Bragg-Gitter untersucht, die sich generell fiir das
Lichtmanagement in OLEDs eignen. Sie verbinden die Auskopplung von Wellenleitermoden
mit der Auskopplung von Substratmoden und mit Microcavity-Effekten. Mittels der durch-
gefiihrten T-Matrix- und Setfos-Simulationen konnen die verschiedenen auftretenden Effekte
voneinander unterschieden und erklidrt werden. Die Kapitel 7 und 8 greifen zwei wichtige limi-
tierende Aspekte bei der Lichtauskopplung auf. In Kapitel 7 wird die Einkopplung in Wellenlei-
termoden durch Bragg-Gitter untersucht, die der inverse Prozess zur Auskopplung ist. In Kapitel
8 werden Experimente vorgestellt, die den Einfluss der Modenabsorption auf die Lichtauskopp-
lung aus Wellenleitermoden in OLEDs demonstrieren. In Kapitel 9 werden die Ergebnisse der
Arbeit zusammengefasst und ein Ausblick gegeben.






2 Grundlagen

In diesem Kapitel werden die Grundlagen organischer Leuchtdioden behandelt. Es werden zu-
nichst die Materialklasse der organische Halbleiter sowie deren optische und elektronische
Eigenschaften diskutiert. AnschlieBend werden der Aufbau und die Funktionsweise organi-
scher Leuchtdioden erldutert. Im dritten Abschnitt dieses Kapitels wird auf die optischen Ei-
genschaften organischer Leuchtdioden eingegangen und die Problematik der Lichtauskopplung
in OLEDs diskutiert, welche die Motivation fiir diese Arbeit darstellt. Der letzte Abschnitt be-
handelt die Bragg-Streuung zur Auskopplung von gefiihrten Moden in OLEDs und damit das
Wirkprinzip der in dieser Arbeit vorgestellten periodischen Auskoppelstrukturen.

2.1 Organische Halbleiter

Organische Halbleiter gehoren zur Klasse der ungesittigten Kohlenwasserstoffverbindungen.

Ungesiittigt bedeutet, dass es in diesen Molekiilen Doppel- oder Dreifachbindungen zwischen

benachbarten Kohlenstoffatomen gibt, was zur Ausbildung sogenannter 7-Elektronensysteme

fiihrt. Die Materialien, die in dieser Arbeit verwendet wurden, zeichnen sich speziell durch alter-

nierende Einfach- und Doppelbindungen aus. Diese werden als konjugierte w-Elektronensysteme
bezeichnet und sind der Grund fiir die speziellen elektrischen und optischen Eigenschaften der

organischen Halbleiter [S6H58]].

Das Ethen-Molekiil ist das einfachste Molekiil mit einem 7-Elektronensystem aufgrund einer
C=C-Doppelbindung (siche Abbildung[2.1|a)). Im Folgenden werden an diesem Beispiel die Ei-
genschaften der Doppelbindung bzw. der 7-Elektronensysteme erlidutert. Atomarer Kohlenstoff
im Grundzustand liegt in der Elektronenkonfiguration 1522s22p2 vor (siehe Abbildung b)).
Im gebundenen Zustand bilden die 2s- und 2p-Orbitale jedoch Hybridorbitale aus. Im Falle
des Ethens liegt eine sogenannte sp?-Hybridisierung vor. Dies bedeutet, dass sich pro Koh-
lenstoffatom aus einem 2s- und zwei 2p-Orbitalen drei 2sp?-Orbitale ausbilden. Zudem liegt
ein weiteres nicht hybridisiertes 2p,-Orbital vor (siehe Abbildung c)). Durch Uberlage-
rung der sp>-Orbitale mit den 1s-Orbitalen von Wasserstoffatomen bzw. einem sp?-Orbital
eines anderen Kohlenstoffatoms ergeben sich die o-Bindungen bzw. ¢-Molekiilorbitale des
Ethens. Neben den o-Bindungen gehen die beiden C-Atome noch eine 7-Bindung ein, die sich
aus der Uberlagerung der nicht-hybridisierten 2p,-Orbitale der beiden C-Atome ergibt. Ab-
bildung [2.2fa) zeigt das Ethenmolekiil und seine Orbitale in einer schematisierten raumlichen
Darstellung. In Abbildung [2.2|b) ist das Energieniveauschema eines Molekiils mit konjugierten
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Abb. 2.1: (a) Strukturformel von Ethen, (b) Elektronenkonfiguration des Kohlenstoffatoms im Grundzu-
stand, (c) sp?>-Hybridisierung der Kohlenstofforbitale.
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H Qo
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—f—l— o-Orbital

o-Bindungen

Abb. 2.2: (a) Orbitale bzw. Bindungen im Ethenmolekiil in schematischer, rdumlicher Darstellung
(adaptiert aus Referenz [59]). (b) Energieniveauschema eines Molekiils mit konjugierten 7-
Elektronensystemen.

n-Elektronensystemen zu sehen. Durch Kopplung der atomaren Zustéinde zweier C-Atome spal-
ten sich diese jeweils in bindende (7, 0) und antibindende (7*, 6*) Zustiande (Orbitale) auf. Da
alle bindenden Zustinde besetzt sind und die 7-Bindung schwicher ist als die o-Bindungen,
bestimmt die Aufspaltung zwischen 7 und 7* die Energieliicke zwischen dem hochsten be-
setzten Molekiilorbital (Highest Occupied Molecular Orbital, HOMO) und dem niedrigsten
unbesetzten Molekiilorbital (Lowest Unoccupied Molecular Orbital, LUMO) 61]]. Diese
Energiedifferenz ist somit bei ungesittigten Verbindungen deutlich kleiner als bei gesittigten
Verbindungen, die keine 7-Bindungen aufweisen, und liegt typischerweise bei 1,5 bis 3eV,
wodurch optische Anregungen im sichtbaren Spektralbereich moglich sind [57]).

In organischen Halbleitern liegen konjugierte -Elektronensysteme mit alternierenden Doppel-
und Einfachbindungen vor (sieche Abbildung [2.3). Dadurch bilden die 2p.-Orbitale auf dem
Molekiil delokalisierte w-Elektronensysteme aus. Diese delokalisierten Zustidnde und die Ener-
gieliicke zwischen HOMO und LUMO sind verantwortlich fiir die halbleitenden Eigenschaften
dieser Verbindungen und bestimmen die elektrischen und optischen Eigenschaften der Materia-
lien @hnlich wie Valenz- und Leitungsband dies bei anorganischen Halbleitern tun. Ein Haupt-
vorteil organischer Halbleiter gegeniiber anorganischen Halbleitern besteht darin, dass sich die
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) 9906

Abb. 2.3: (a) Strukturformel des konjugierten Polymers Poly(p-Phenylen-Vinylen) (PPV), (b) Struktur-
formel des kleinen Molekiils Pentacen (adaptiert aus Referenz [59]).

Energieliicke zwischen HOMO und LUMO durch gezielte chemische Synthese der Molekii-
le beeinflussen ldsst und somit die elektrischen und optischen Materialeigenschaften maB3ge-
schneidert werden konnen [57]).

2.1.1 Klassifizierung organischer Halbleiter

Es gibt zwei Hauptklassen von organischen Halbleitermaterialien, die auch beide in dieser Ar-
beit eingesetzt wurden: Kleine Molekiile und konjugierte Polymere. Im Folgenden werden die
spezifischen Eigenschaften der beiden Molekiilklassen erldutert.

Konjugierte Polymere

Konjugierte Polymere sind langkettige Molekiile mit konjugierten Doppelbindungen, die durch
eine Aneinanderreihung von einigen 10 bis zu mehreren 100.000 Monomereinheiten entstehen.
Idealerweise wiren die konjugierten m-Elektronensysteme iiber das ganze Molekiil delokali-
siert. In der Realitét liegen die Molekiile jedoch meist geknickt bzw. verdreht vor und wei-
sen typische Konjugationslingen von unter 10 Monomereinheiten auf [56] 62} [63]]. Dies stort
die Ausbildung makroskopischer Wellenfunktionen, hindert den Ladungstransport entlang der
Kette und fiihrt schlieBlich zu einer verminderten Leitfdhigkeit [64] 63]. In Abbildung ma)
ist beispielhaft die Strukturformel des konjugierten Polymers Poly(p-Phenylen-Vinylen) (PPV)
gezeigt.

Neben den optischen und elektrischen Eigenschaften konjugierter Polymere ldsst sich unter
anderem auch ihre Loslichkeit durch chemische Synthese bzw. durch den Einsatz geeigneter
Seitengruppen beeinflussen. Dies ist von besonderer Bedeutung fiir die Verarbeitung vieler Ma-
terialien, da sie wegen ihrer geringen thermischen Stabilitidt aus der Losung verarbeitet werden
miissen. Dabei kommen iiblicherweise Verfahren wie Aufschleudern [66], Rakeln [67]] oder
Drucken [36, [68] zum Einsatz.
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Kleine Molekiile

Kleine Molekiile bilden die zweite gro3e Klasse organischer Halbleiter. Ihr Molekulargewicht
ist wesentlich geringer als das der Polymere, aber auch sie besitzen konjugierte 7-Elektronen-
systeme. Hiufig werden auch metallorganische Komplexe wie Alq3 als kleine Molekiile in
OLEDs eingesetzt (siehe hierzu Abschnitt[3.1.4). Schichten aus kleinen Molekiilen werden iib-
licherweise durch thermisches Verdampfen hergestellt, was beliebige Schichtabfolgen erlaubt
und insbesondere bei vielschichtigen organischen Halbleiterbauelementen von Vorteil ist [36]].
Zudem konnen durch Co-Verdampfen zweier Materialen auch dotierte Schichten hergestellt
werden 191169 [70]. Mit geeigneten Losungsmitteln lassen sich kleine Molekiile aber auch
aus der Losung verarbeiten. In Abbildung [2.3|b) ist beispielhaft fiir kleine Molekiile die Struk-
turformel von Pentacen dargestellt.

2.1.2 Ladungstransport in organischen Halbleitern

Wie bereits erwihnt, verleihen die konjugierten 7-Elektronensysteme organischen Halbleitern
eine relativ hohe Leitfdhigkeit. Die Beweglichkeit der Ladungstriger hingt jedoch stark vom
Ordnungsgrad der hergestellten Schichten ab [57, [58]]. In kristallinen Materialien werden Be-
weglichkeiten von 1-10 cm? /Vs erreicht [71]]. Die in dieser Arbeit hergestellten Schichten klei-
ner Molekiile und konjugierter Polymere lagen jedoch als amorphe Materialien vor und weisen
wesentlich geringere Beweglichkeiten auf. Obwohl innerhalb eines Molekiils Ladungstriger-
beweglichkeiten von bis zu 600cm? /Vs gemessen wurden [64] ist die Beweglichkeit der La-
dungstrager im amorphen Material wesentlich geringer und liegt in der GroBenordnung von
10~8cm?/Vs bis 1073 cm? / Vs [56-58]. Dies liegt daran, dass die Ladungstriger Molekiilgren-
zen bzw. Konjugationsgrenzen durch thermisch aktivierte Tunnelprozesse iiberwinden miissen.
Man spricht deshalb auch von Hopping-Transport [72]].

Der Ladungstrigertransport in organischen Halbleitern lédsst sich durch das Unordnungsmo-
dell von H. Bissler beschreiben [72H74]]. Dabei wird eine GauB-Verteilung lokalisierter Zu-
stinde um die HOMO- und LUMO-Niveaus angenommen. Transport findet durch Hopping-
Prozesse zwischen diesen Zustidnden statt (siche Abbildung[2.4). Insbesondere sind die Ergeb-
nisse dieses Modells in guter Ubereinstimmung mit experimentellen Befunden in Bezug auf die
Temperatur- und Feldabhingigkeit der Ladungstragerbeweglichkeit. Da die Hopping-Prozesse
thermisch aktiviert sind, nimmt die Beweglichkeit mit steigender Temperatur 7 zu [[75]]:

W(T) o exp(—EaJKT).

E, steht fiir die zu iiberwindende Aktivierungsenergie, k ist die Boltzmann-Konstante. Zudem
erniedrigt ein angelegtes elektrisches Feld F die beim Hiipfen zu iiberwindende Energiebarriere
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_elektrisches Feld
E4 E(z=z,)

Bumo| 227+ e LT ELumo(Z=2)

z, z D(E)

Abb. 2.4: Unordnungsmodell nach H. Bissler : Hopping-Transport von Ladungstrigern zwi-
schen diskreten, lokalisierten, gaufverteilten Zustdnden in einem organischen Halbleiter.

in Feldrichtung, was nach der Poole-Frenkel-Theorie zu einer feldabhingigen Beweglichkeit
fiihrt [[76]):
W(F) o< exp(BVF).

Hierbei ist B = (¢3/me)'/?/(kT) eine temperaturabhiingige Konstante [[77]], € = &, die Per-
mitivitdt und e die Elementarladung.

2.1.3 Optische Eigenschaften organischer Halbleiter

Die optischen Eigenschaften organischer Halbleiter werden im Wesentlichen durch Ubergiinge
zwischen dem bindenden w-Molekiilorbital (HOMO) und dem antibindenden m*-Molekiilorbital
(LUMO) bestimmt. In organischen Festkorpern gibt es wohldefinierte Spinzustinde. Der Grund-
zustand des Molekiils, bei dem alle bindenden Orbitale bis zum HOMO mit zwei Elektronen
unterschiedlichen Spins besetzt sind, ist ein Singulett-Zustand und wird mit Sy bezeichnet. Im
ersten angeregten Zustand ist nur ein Elektron im HOMO und ein weiteres im LUMO. Haben
die beiden Elektronen unterschiedliche Spinzustéinde, so liegt der Singulett-Zustand S; mit Ge-
samtspin § = 0 vor. Haben sie den selben Spinzustand, ergibt sich der Gesamtspin zu § = 1
und der Triplett-Zustand 77 liegt vor. Bei diesem handelt es sich eigentlich um drei entarte-
te Zustdnde. Das fehlende Elektron im HOMO wird auch als Loch bezeichnet. Bedingt durch
das Pauli-Prinzip bzw. die Austausch-Wechselwirkung ist der Triplett-Zustand 77 gegeniiber
dem S;-Zustand energetisch abgesenkt. In Abbildung[2.5]sind die Energieniveaus der Singulett-
und der Triplett-Zustinde eines organischen Molekiils dargestellt. Diese Elektron-Loch-Paare
werden auch als Frenkel-Exzitonen bezeichnet und konnen als wasserstoff- oder positronium-
dhnliche Systeme verstanden werden. Thre Bindungsenergie ist durch die Coulomb-Anziehung
gegeben und liegt mit etwa 0,5eV deutlich iiber der Bindungsenergie von Exzitonen in anor-
ganischen Halbleitern [[78]]. Sie sind somit bei Raumtemperatur sehr stabil gegeniiber phononi-
schen Anregungen (25 meV) und stark auf einem Molekiil lokalisiert.

Uberginge T1 — So werden als Phosphoreszenz, Uberginge S| — Sy als Fluoreszenz bezeich-

11
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Abb. 2.5: Energieniveaus der Singulett- und Triplett-Zustinde eines organischen Molekiils sowie die op-
tischen Ubergiinge im Molekiil.

net. Optische Ubergiinge zwischen Singulett- und Triplett-Zustinden (Intersystem-Crossing
und Phosphoreszenz) sind spin-verboten, weshalb der Zustand 77 Lebensdauern im Bereich
7r ~ ms aufweist. Die Wahrscheinlichkeit dieser Ubergiinge hiingt von der Stirke der Spin-
Bahn-Kopplung in den Molekiilen ab. Fluoreszenzlebensdauern liegen im Bereich 75 ~ ns [61]].

Um die Absorptions- und Emissionsspektren organischer Halbleitermaterialien besser zu ver-
stehen, werden die optischen Uberginge zwischen den Singulett-Zustinden So und S; im Fol-
genden genauer betrachtet. Bei diesen Ubergiingen diirfen die vibronischen Anregungen des
Molekiils nicht vernachlidssigt werden. Dies sind Vibrationen der Molekiilriimpfe inklusive der
o-Bindungen. Sie konnen vereinfacht als Moden eines harmonischen Oszillators beschrieben
werden. In Abbildung [2.6(a) sind die potentiellen Energien in einem Molekiil fiir die beiden
elektronischen Zustinde So und S als Funktion der Kernabstandskoordinate dargestellt, inklu-
sive der vibronischen Energieniveaus v. Optische Uberginge durch Absorption eines Photons
ereignen sich auf Zeitskalen von 10~19s, die Kernabstinde relaxieren jedoch auf Zeitskalen
von 10~!%s. Deshalb kann in einer guten Niherung davon ausgegangen werden, dass sich die
Position der Atomkerne bei optischen Ubergingen nicht dndert und optische Ubergiinge wie
in Abbildung [2.6(a) vertikal stattfinden. Dies ist als Frank-Condon-Prinzip bekannt 79].
Bei Raumtemperatur ist typischerweise der vibronische Grundzustand besetzt, da der Abstand
zweier vibronischer Niveaus bei ca. 125meV liegt [61]]. Die Absorption eines Photons durch
ein nicht angeregtes Molekiils erfolgt somit aus dem Zustand Sp, v = 0 in einen der Zustinde
S1,v=0,1,2,..., wodurch sich das typische Absorptionsspektrum organischer Materialien er-
gibt. Die vibronischen Anregungen relaxieren typischerweise auf einer Zeitskala von 10~ !5 in
den Zustand S, v = 0, der eine Lebensdauer von ca. 10~ s hat. Von dort kann das Molekiil un-
ter Aussendung von Photonen in den Grundzustand Sy mit seinen verschiedenen vibronischen
Anregungen v =0, 1,2, ... zuriickkehren. Dadurch ergibt sich ein um den so genannten Stokes-
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Abb. 2.6: a) Absorptions- und Emissionsprozesse eines Molekiils zwischen dem Grundzustand Sy und
dem ersten angeregten Singulett-Zustand S; unter Beriicksichtigung der vibronischen Anre-
gungen. b) Schematische Darstellung sich daraus ergebender typischer Absorptions- und Emis-
sionsspektren.

Shift rotverschobenes Lumineszenzspektrum, das spiegelbildlich zum Absorptionsspektrum ist
(siehe Abbildung [2.6(b)).

Neben der hier diskutierten Verbreiterung der Spektren durch die vibronischen Seitenbanden
fiihrt auch die jeweils leicht unterschiedliche Umgebung eines jeden Molekiils in den amorphen
organischen Festkorpern zu einer inhomogenen Verbreiterung der Spektren [80]].

2.2 Organische Leuchtdioden

2.2.1 Aufbau und Funktionsweise
Grundlegende Funktionsweise

Im vorangegangenen Abschnitt wurden die optischen Eigenschaften organischer Halbleiterma-
terialien diskutiert. Ein angeregtes organisches Halbleitermolekiil im exzitonischen Zustand
S1 kann durch eine Elektron-Loch-Paar-Rekombination in seinen Grundzustand Sy iibergehen
und dabei ein Photon mit der Energie i = E(S;) — E(Sp) aussenden. In elektrolumineszen-
ten Bauteilen werden deshalb Elektronen und Locher injiziert, die aufgrund ihrer Coulomb-
wechselwirkung Exzitonen bilden und strahlend zerfallen sollen. In Abbildung [2.7(a) ist der
schematische Aufbau einer einfachen OLED-Struktur dargestellt. Zwischen der transparen-
ten Anode und der Metall-Kathode befindet sich eine organische Halbleiterschicht. Da diese
Schichten aufgrund ihrer begrenzten Leitfdhigkeit typischerweise diinner als 500 nm ausgelegt
werden, wird ein stabiles Substrat benotigt. Hier kommt heutzutage iiblicherweise Glas zum
Einsatz. Uber Anode und Kathode werden Locher und Elektronen in das Bauteil injiziert. Ge-
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Abb. 2.7: a) Schematischer Aufbau einer einfach OLED. b) Hopping-Transport von Molekiil zu Molekiil
in der Emissionsschicht, Bildung eines Frenkel-Exzitons und Emission eines Photons.

trieben durch das angelegte elektrische Feld bewegen sich diese im organischen Material durch
Hopping-Transport von Molekiil zu Molekiil in Richtung der jeweils gegensitzlichen Elektro-
de [56] 1] (siche Abbildung[2.7(b)). Unterschreitet der Abstand zwischen einem Elektron und
einem Loch den Coulomb-Radius

62

- Amege, kT’

so iiberwiegt die Coulomb-Anziehung von Elektron und Loch die thermische Energie und iiber
die Langevin-Rekombination [83] bilden sie ein Frenkel-Exziton. Das Verhiltnis von S;- zu
T;-Exzitonen ist dabei aufgrund der Multiplizitéit der Singulett- und Triplett-Zustiande 1:3 [12].
Dies limitiert die Effizienz der Bauteile, da der optische Ubergang 7; — Sy spin-verboten ist.
Abhilfe schaffen hier Triplett-Emitter, auf die in Abschnitt[2.2.2]nochmals eingegangen wird.

Injektion von Ladungstragern

Zur effektiven Injektion von Ladungstriagern sind spezielle Elektrodenmaterialien notig, deren
Austrittsarbeit im Falle der Anode in der Ndhe des HOMO und im Falle der Kathode nahe
am LUMO des organischen Halbleitermaterials liegt. Zudem muss eine der beiden Elektro-
den transparent sein, um die Lichtemission des Bauteils zu gewéhrleisten. Anodenseitig kommt
deshalb meist Indiumzinnoxid (englisch: indium tin oxide, ITO) zum Einsatz. Fiir die Kathode
werden iiblicherweise geeignete Metalle verwendet. Die Austrittsarbeiten verschiedener Me-
talle sind in Abbildung [2.8(a) am Beispiel einer ITO/MEH-PPV-OLED dargestellt [84]. Ab-
bildung 2.8|(b) zeigt, dass das Bauteil mit einer Calcium-Kathode das effizienteste der unter-
suchten Bauteile ist. Einfache Modelle zur Injektion von Ladungstrigen in organische Halb-
leitermaterialien beschreiben die Injektion als thermionischen Emissionsprozess analog zum
Schottky-Modell fiir die Injektion von Ladungstrigern in anorganische Bauelemente [83]] oder
als Tunnelprozess durch eine Energiebarriere [86}[87]. Um quantitative Ubereinstimmungen mit

14



2.2 Organische Leuchtdioden

a) 2,8eVica29eV b) 102 7 - :
= Ca ® 4 ’
é 107
In 4,2 eV g Inle oi%
ya Al 4,3 eV 5 104 - )
4 Ag 4,6 eV = Al i
7 Cu46eV g ) i
Anode Polymer / Au 5,2eV g 0 r - ¢ E
MEH-PPV 8
Kathode -
g o T
E-Feld = . ~ e ]
ITO 4,7 eV 510" V/m 10
i 2 2.5 3 35 4 4.5 5 55 6
49eV Work function (eV)

Abb. 2.8: a) Energieniveau-Diagramm einer OLED bei angelegter Spannung in Vorwirtsrichtung. Ab-
hingig vom gewéhlten Kathodenmaterial miissen die Elektronen unterschiedlich hohe Injek-
tionsbarrieren iiberwinden. b) Bauteileffizienz in Abhédngigkeit der Kathodenmaterialien (aus
Referenz [84])).

experimentellen Befunden zu erlangen, muss jedoch der geringen Leitfdhigkeit der organischen
Halbleiter Rechnung getragen werden und die Injektion als Hopping-Prozess in lokalisierte Zu-
stinde beschrieben werden [88] [89]].

Effiziente Mehrschichtbauteile

Um die Ladungstrigerinjektion nicht durch auflaufende Raumladungen zu begrenzen, werden
in effizienten OLEDs iiblicherweise Lochtransportschichten (hole transport layer, HTL) und
Elektronentransportschichten (electron transport layer, ETL) an den Elektroden verwendet. Die-
se gewdhrleisten einen effizienten Transport von Ladungstrigern aus den Injektionszonen ins
Bauteilinnere. Hierzu eigenen sich besonders dotierte Schichten [17], durch die nahezu ohm-
sche Kontakte zu den Elektroden hergestellt werden und die eine hohe Leitfdhigkeit aufweisen.
Eine schematische Darstellung einer OLED mit mehreren Schichten ist in Abbildung [2.9] ge-
zeigt. Neben HTL und ETL sind auch eine Elektronenblockschicht (electron blocking layer,
EBL) und eine Lochblockschicht (hole blocking layer, HBL) zu sehen. Diese sorgen dafiir, dass
Elektronen und Locher sich in der Emissionsschicht (emission layer, EML) akkumulieren, um
Exzitonen zu bilden und nicht ungenutzt zur jeweiligen Gegenelektrode wandern.

2.2.2 Generelle Effizienzbetrachtungen

Die Quanteneffizienz einer OLED gibt an, wie effizient die injizierten Ladungstridger in Photo-
nen umgesetzt werden. Man unterscheidet dabei zwischen der externen Quanteneffizienz Mex;
und der internen Quanteneffizienz 7y, die iiber die Auskoppeleffzienz der Photonen 1y,¢ mit-
einander verkniipft sind [44] [43]):

Next = Maus * Mint -
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Abb. 2.9: Komplexe Mehrschicht-OLED mit Transportschichten (HTL, ETL), Blockschichten (HBL,
EBL) und Emissionsschicht (EML). Dargestellt sind die Ladungstrigerinjektion (1), der Trans-
port durch Hopping-Prozesse in den organischen Schichten (2), die Bildung eines gebundenen
exzitonischen Zustandes (3) sowie dessen Zerfall unter Aussendung eines Photons (4).

Die Auskoppeleffizienz 1,,s gibt an, welcher Anteil der im Bauteil erzeugten Photonen das
Bauteil als nutzbares Licht verlassen kann. Da die Erhéhung der Auskoppeleffizienz das Ziel
dieser Arbeit ist, wird im ndchsten Abschnitt nochmals besonders darauf eingegangen.

Die interne Quanteneffizienz wird durch das Ladungstrigergleichgewicht y (dies ist das Ver-
hiltnis von Elektronen zu Lochern oder umgekehrt, so dass stets ¥ < 1 gilt), den Anteil der
strahlend zerfallenden Exzitonen 7y, und die Lumineszenzeffizienz ¢,q bestimmt [44] 45]]:

Nint = ¥V Nexz - (prad .

Das Ladungstrigergleichgewicht sollte fiir ein effizientes Bauteil nahezu y ~ 1 sein. Da die
Beweglichkeiten von Lochern in organischen Halbleitermaterialien typischerweise um den Fak-
tor 10-100 iiber den Mobilitidten der Elektronen liegen, muss durch entsprechend angepasste
Transport- und Blockschichten ein Ladungstrigergleichgewicht hergestellt werden [90]].

Der Anteil der Exzitonen, der strahlend zerfallen kann, ist in fluoreszenten Emittermaterialien
auf 7Mex, = 1/4 begrenzt [[12]. Durch Einsatz von phosphoreszenten Triplettemittern, die durch
eine starke Spin-Bahn-Kopplung Triplett-Singulett-Ubergiinge erlauben, ist es jedoch moglich
Nexz — 1 zu erreichen [13H16].

Die Lumineszenzeffizienz ¢,q ist die intrinsische Quanteneffizienz fiir den strahlenden Zer-
fall und gibt an, welcher Anteil der Exzitonen, die strahlend zerfallen konnen, tatsichlich strah-
lend zerféllt. Um nichtstrahlende Fluoreszenzloschung (quenching) zu vermeiden, sollte die
Emissionszone moglichst von den Elektroden ferngehalten bzw. Verunreinigungen vermieden
werden [91]].
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2.3 Optische Eigenschaften und Auskoppeleffizienz von OLEDs
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Abb. 2.10: (a) Schematische Darstellung der Raumwinkelelemente beim Ubergang von Licht aus einem
hochbrechenden Medium zu Luft. (b) Die sich daraus ergebende berechnete Abstrahlcharak-
teristik (durchgezogene Linie) im Vergleich zur lambertschen Abstrahlcharakteristik (gestri-
chelte Linie) und Messpunkten (aus Referenz [43]]).

2.3 Optische Eigenschaften und Auskoppeleffizienz von OLEDs

2.3.1 Betrachtung im Rahmen der geometrischen Optik

Wichtige optische Eigenschaften von herkommlichen OLEDs lassen sich bereits im Rahmen
der geometrischen Optik verstehen und herleiten, obwohl fiir die korrekte Beschreibung der
Optik von OLEDs aufgrund der geringen Schichtdicken ein wellenoptisches Bild herangezo-
gen werden muss. Um die winkelabhédngige Abstrahlung von OLEDs zu verstehen, geniigt ein
stark vereinfachten Modell einer OLED, in dem ein isotrop abstrahlender Emitter (mit ein-
heitenloser Strahlungsintensitit 7,(6,) = 1) sich in einem Hochindexmaterial (Emittermaterial)
mit Brechungsindex n, befindet [43]]. Hierbei bezeichnet 6, den Abstrahlwinkel zur Schicht-
normalen im Emittermaterial. Beim Ubergang des ausgesandten Lichts vom hochbrechenden
Emittermaterial zu Luft, werden die Lichtstrahlen gemif3 dem snelliusschen Brechungsgesetz
sin@ = n, - sin B, zu groferen Winkeln 6 hin gebrochen. Ab dem kritischen Winkel 6, = 6, =
arcsin(1/n,) werden die Strahlen an der Grenzfliche zur Luft totalreflektiert. Ausgehend von
einer Betrachtung von d, /d 0 ergibt sich die Verinderung entsprechender Raumwinkelelemen-
te beim Ubergang vom Emittermaterial zur Luft zu: dQ,/dQ = cos/n\/n? —sin® @ (siche
Abbildung [2.10(a)). Fiir typische Brechungsindizes des Emitters im Bereich 1,6-2,1 ist diese
Funktion der Funktion cos 8 /n? sehr dhnlich und kann durch diese genihert werden (siehe Ab-
bildung b)). Da I,(6,) = 1 gilt, ergibt sich ein lambertsches Abstrahlprofil fiir die OLED

1(0) o< cosB.

Der Anteil des Lichts, der das Bauteil verlassen kann, ladsst sichzbestimmen, indem man den
Raumwinkel bis zum kritischen Winkel 6. bestimmt Q.(6.) = [, d¢ fOGC sin0,d0, = 27(1 —
cos 6,) und ins Verhiltnis zum gesamten Raumwinkel 47 setzt. Beriicksichtigt man durch einen
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Metall-Kathode Oberflachenplasmonpolariton (SPP) SPP
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Abb. 2.11: Schematische Darstellung optischer Verlustkanile in OLEDs. Nur ca. 20 % des durch Exzito-
nenzerfall generierten Lichtes verldsst das Bauteil als nutzbares Licht.

Faktor 2, dass durch die Reflexion an der Kathode doppelt so viel Licht das Bauteil verlassen
kann, so ergibt sich fiir die Auskoppeleffizienz:
1
naus — 1 _COSQL ~ W-

Fiir ein Emittermaterial mit Brechungsindex n = 1,7 verlassen somit weniger als 20 % des gene-
rierten Lichts das Bauteil als nutzbares Licht. Den Raumwinkelbereich mit 6, < 6, nennt man
auch Lichtkegel. Fresnel-Verluste innerhalb des Lichtkegels reduzieren die Auskoppeleffizienz
nochmals, wurden hier jedoch nicht beriicksichtigt

2.3.2 Optische Verlustkanale

Das Licht, das die OLED nicht verlassen kann, kann in verschiedene Verlustkanile unterteilt
werden. In Abbildung [2.11]sind diese dargestellt und gewichtet. Ausschlaggebend hierfiir sind
die Brechungsindizes der verschiedenen Schichten. Die Lichtemission findet in OLEDs inner-
halb eines Schichtstapels mit Brechungsindizes im Bereich 1,6-2,1 statt. Dieser ist typischer-
weise auf einem Glassubstrat mit einem Brechungsindex um 1,5 aufgebracht. Somit bilden die
organischen Halbleiterschichten zusammen mit der ITO-Schicht einen Schichtwellenleiter, in
dem ca. 40-50% des generierten Lichts als sogenannte Wellenleitermoden (gefiihrte Moden)
oder Oberflichenplasmonpolaritonen (surface plasmon polaritons, SPPs) verbleiben 45]].
Auf beide Begriffe wird weiter unten nochmals detailliert eingegangen. 30-40 % des erzeugten
Lichts kann zwar ins Glassubstrat gelangen, wird dann aber an der Glas-Luft-Grenzfliche total-
reflektiert. Ohne den Einsatz von Auskoppelstrukturen kann somit nur das Licht innerhalb des
Lichtkegels das Bauteil als nutzbares Licht verlassen, was die Auskoppeleffizienz auf ca. 20 %
limitiert.
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2.3 Optische Eigenschaften und Auskoppeleffizienz von OLEDs

Moden: Lésungen der Helmholtz-Gleichung

Um Methoden zur Erhohung der Auskoppeleffizienz zu entwickeln, ist es wichtig, eine detail-
liertere Klassifikation der optischen Verlustkanile vorzunehmen. Da die Dicke der organischen
Schichten in der Groenordnung der Lichtwellenldnge liegt, ist eine Beschreibung im Rahmen
der geometrischen Optik nicht moglich. Zur Klassifikation der Verlustkanile miissen die mog-
lichen Losungen der Maxwellgleichungen (Moden) fiir das elektromagnetische Feld im Bauteil
bestimmt werden.

Aus den Maxwell- und Materialgleichungen ldsst sich eine Wellengleichung fiir das elektri-
sche Feld herleiten, die mit dem Ansatz einer harmonischen Zeitabhidngigkeit schlieBlich auf
die Helmholtzgleichung fiir die stationdren Losungen des elektrischen Feldes fiihrt 93]]:

2
(A+#%)EG%AL @.1)

€0

mit der Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢y und dem Brechungsindex

n= \/ OAGE i%gzm , (22)

der sich aus der Permeabilitit u,, der Permitivitit € = €&, und der Leitfahigkeit k eines Materi-
als ergibt. Dabei wurde ein isotropes, lineares, zeitunabhingiges Material ohne Raumladungen
zugrunde gelegt. Ein Losungsansatz der Form

E(7) =E (2.3)

fiir den stationdren Teil des elektrischen Feldes fiihrt schlieBlich zur Dispersionsrelation

ct-
o* = 9k, (2.4)
n
die der Wellenvektor £ erfiillen muss. Die elementaren Losungen der Helmholtzgleichung
sind somit vorwirts (f, -) und riickwirts (b, +) laufende ebene Wellen der Form:

~TE/TM (AJ) . ETE/TM ) e’“”ﬂy) .ETE/TM (2.5)

Esp =Er TR

die senkrecht zur Ausbreitungsrichtung k polarisiert sind. Hierbei unterscheidet man transversal
elektrische (TE) und transversal magnetische (TM) Moden. Im TE-Fall steht das elektrische, im
TM-Fall das magnetische Feld senkrecht auf der Einfallsebene, die durch die Wellenvektoren k
der vorwirts- und riickwirtslaufenden Wellen aufgespannt wird.

Die Parameter in den Gleichungen [2.1] und [2.2] sind materialspezifisch und somit ergeben
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sich in jeder Schicht elementare Losungen der Form Uber die Stetigkeitsbedingungen des
elektrischen Feldes an Materialgrenzflichen [94] miissen die Losungen in den verschiedenen
Schichten aneinander angepasst werden. Ist dies moglich, so bezeichnet man die gefundene
Losung als Mode des Wellenleiters fiir eine bestimmte Wellenlidnge. Ist die Anpassung iiber
die Stetigkeitsbedingungen nicht moglich, dann existiert bei dieser Wellenldnge in dem System
keine Losung mit dem speziellen Wellenvektor k. Da die Lénge des Vektors k schichtabhéngig
ist, nimmt man zur Klassifikation der Moden die Wellenvektorkomponente 3 = kH, die parallel
zur Schichtgrenze liegt und deren Wert unabhingig von der jeweiligen Schicht ist. f wird auch
Propagationskonstante genannt und kann komplexe Werte annehmen.

Klassifikation der Moden

In diesem Abschnitt wird zunzchst von einem realen  ausgegangen. Fiir ein komplexes f3
gelten alle folgenden Uberlegungen analog fiir den Realteil. Die Bedeutung des Imaginiirteils
von B wird weiter unten erldutert.

Verdeutlicht man sich, dass der Winkel 6 zur Oberflichennormalen durch sin6 = 3/ k| gege-
ben ist, so wird klar, dass f3 fiir eine gegebene Frequenz  als eine Art verallgemeinerter Winkel
aufgefasst werden kann. Insbesondere ist die Klassifikation mittels B hilfreich im Hinblick auf
die Frage, ob eine Mode oberhalb oder unterhalb des kritischen Winkels der Totalreflektion liegt
und das Bauteil verlassen bzw. die Grenzfliche zwischen zwei Schichten iiberwinden kann. Dies
ist in Abbildung [2.12]exemplarisch fiir Licht veranschaulicht, das aus einem optisch dichteren
Material mit Brechungsindex n > 1 auf die Grenzflache zu Luft trifft. Fiir Winkel 6 < 6., dies
entspricht B < kg, kann das Licht das hochbrechende Material verlassen. Hierbei ist kg = |%Luft|.

B = kx < ko B = kx = ko B = kx> ko
<8, 6=6, 0>0,
Z Z zZ

No = // R

n>1 — Ko - ;x
o0
g /é -

Abb. 2.12: Verhalten von Licht beim Ubergang vom optisch dichteren zum optisch diinneren Medium:
Fiir Winkel 6 < 6., dies entspricht B < ko, kann das Licht das hochbrechende Material verlas-
sen. Hierbei ist kg = |%Luft|. Der Fall B = k¢ entspricht gerade dem Grenzwinkel der Totalre-
flektion 6,. Fiir f > ko kann sich die Mode bzw. das Licht nicht auBerhalb der hochbrechenden
Schicht ausbreiten und wird totalreflektiert.
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Abb. 2.13: Klassifikation von Moden in OLEDs im Dispersionsdiagramm @ (). Die Moden werden
anhand der Lichtlinien klassifiziert. Rechts von der Substrat-Lichtlinie @ = (co/nsubstrat) - B
sind die gefiihrten Wellenleitermoden zu sehen (gekennzeichnet durch diskrete Werte der
Propagationskonstante k, = f3; »). Zudem ist auch ein Oberflichenplasmonpolariton (SPP)
dargestellt, auf das weiter unten niher eingegangen wird. Links von der Substrat-Lichtlinie,
aber rechts von der Lichtlinie (light line) @ = ¢ - B, befinden sich die Substratmoden, die
zwar in das Substrat gelangen, aber an der Grenzfliche zu Luft totalreflektiert werden. Moden
links von der Lichtlinie @ = ¢¢ - B befinden sich innerhalb des Lichtkegels und konnen das
Bauteil direkt verlassen. (Mit k, ist in der obigen Darstellung der Realteil des Wellenvektors
in x-Richtung gemeint.)

Der Fall B = kg entspricht gerade dem Grenzwinkel der Totalreflektion 6,. Fiir B > k¢ kann sich
die Mode bzw. das Licht nicht auferhalb der hochbrechenden Schicht ausbreiten und wird to-
talreflektiert.

Fiir eine typische OLED ist diese Modenklassifikation im Dispersionsdiagramm ® (f3) in
Abbildung dargestellt. Moden links von der Lichtlinie (light line) @ = ¢ - B befinden sich
innerhalb des Lichtkegels und konnen das Bauteil direkt verlassen. Rechts von dieser Linie,
aber links von der Substrat-Lichtlinie @ = (co/nsupbstrat) - B> finden wir die Substratmoden, die
zwar in das Substrat gelangen, aber an der Grenzflache zu Luft totalreflektiert werden. Rechts
von der Substrat-Lichtlinie sind die Wellenleitermoden zu sehen. Dies sind gebundene Mo-
den, die den OLED-Diinnschichtstapel nicht verlassen konnen. Aufgrund der geringen Dicke
der OLEDs von einigen hundert Nanometern gibt es nur fiir diskrete Werte von 3 Wellenlei-
termoden, wohingegen die Substratmoden aufgrund der makroskopischen Substratdicke von
etwa einem Millimeter kontinuierlich verteilt sind. Dies gilt auch fiir die Moden innerhalb des
Lichtkegels. Zudem ist in Abbildung[2.13] auch die Dispersionsrelation eines Oberflichenplas-
monpolaritons dargestellt, auf das weiter unten ndher eingegangen wird.
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Abb. 2.14: Schematische Darstellung des Intensititsverlaufes |E(z)|> iiber verschiedene OLED-
Schichten hinweg. Die gefiihrten Moden haben typischerweise eine hohe Intensitit in den
hochbrechenden Materialien (ITO, Organik) und fallen im niedrigbrechenden Glassubstrat
und im Metall exponentiell ab. Sie breiten sich parallel zu den Schichtgrenzen aus.

Geflihrte Wellenleitermoden

Das Licht im Lichtkegel und die Substratmoden kénnen im Rahmen der geometrischen Optik
behandelt werden. Um sich ein Bild der gefiihrten Wellenleitermoden zu machen, betrachtet
man typischerweise deren Intensitédtsprofil senkrecht zu ihrer Ausbreitungsrichtung im Schicht-
wellenleiter. Dies ist in Abbildung [2.14] exemplarisch gezeigt. Die Wellenleitermoden haben
typischerweise eine hohe Intensitidt in den hochbrechenden Materialien (ITO, Organik) und
fallen im niedrigbrechenden Glassubstrat und im Metall exponentiell ab. Neben der Propaga-
tionskonstante 3 einer Mode ist auch deren effektiver Brechungsindex

B
== 2.6
Meff ko (2.6)
geeignet, um diese zu klassifizieren [95}96]]. Es sei hier ausdriicklich darauf hingewiesen, dass
dies kein Materialparameter ist und auch kein “mittlerer Brechungsindex”, der von der Mode
wahrgenommen wird, sondern eine Modenkennzah]ﬂ Fiir gefithrte Moden in einem Schicht-
wellenleiter aus hoch- (ny,) und niedrigbrechenden (n;) Materialien gilt jedoch n; < neg < np,.

Imaginarteil der Propagationskonstante - Modenabsorption

Die Propagationskonstante 3 und der effektive Brechungsindex negr beschreiben die Ausbrei-
tung der Wellenleitermoden in einem Schichtwellenleiters. Aus Gleichung [2.5] folgt, dass mit

1Zur Verdeutlichung stelle man sich zwei verschiedene Moden in einem dicken Schichtwellenleiter vor (Dicke
d > Ag). Fiir beide Moden sind die Modenintensititen und die Fiillfaktoren auBerhalb der Hochindexschicht
verschwindend gering. Thr mittlerer Brechungsindex wire demnach gleich dem Brechungsindex der Hochin-
dexschicht. Sie konnen nach Gleichung @ jedoch sehr verschiedene effektive Brechungsindizes haben [93]].
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a) b)
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Abb. 2.15: (a) Darstellung des Feldverlaufes £, von SPPs im Dielektrikum und im Metall. SPPs sind el-
liptisch polarisiert, wobei die Polarisationsellipse im Dielektrikum senkrecht auf der Metall-
Dielektrikum-Grenzfliche steht. Deshalb konnen SPPs nur durch Emitter mit einem Dipol-
moment, welches senkrecht zur Grenzfliche steht, effizient angeregt werden [99] [100]]. (b)
Schematische Darstellung eines SPP als Kombination aus Polariton im Dielektrikum und ei-
ner plasmonischen Anregung im Metall.

einem nicht-verschwindenden Imaginirteil von 8 und neg das exponentielle Abklingen einer
Mode bei ihrer Ausbreitung parallel zu den Schichtgrenzen im Wellenleiter verbunden ist. Der
damit verbundene Moden-Absorptionskoeffizient ist [97]]:

o= “l—”zm{neff} —2m{B}. @)

Oberflachenplasmonpolaritonen

Oberflachenplasmonpolaritonen (surface plasmon polaritons, SPPs) sind spezielle Moden, die
sich an Schichtgrenzen zwischen einem Metall und einem Dielektrikum oder Vakuum ausbilden
konnen und deren Feld in beiden Materialien exponentiell abfillt [98]]. In Abbildung[2.15|a) ist
dies verdeutlicht. Die Eindringtiefe in das Metall betrigt je nach Material einige 10nm, im Di-
elektrikum liegt sie in der GroBenordnung der Wellenldnge der Anregung: Agpp ~ Ag. Es handelt
sich bei SPP-Moden um eine Kombination von Elektronendichteschwingungen (Plasmonen)
an der Metalloberflache und Polaritonen im Dielektrikum, die sich entlang der Schichtgren-
ze ausbreiten (siche Abbildung [2.15(b)). Ist kein Dielektrikum vorhanden, spricht man auch
von Oberflichenplasmonen (SPs, surface plasmons), da im Vakuum statt Polaritonen Photonen
angeregt werden. Ein wichtiges Merkmal von SPPs ist ihre Polarisation. Sie sind elliptisch pola-
risiert, wobei die Polarisationsellipse im Dielektrikum senkrecht auf der Metall-Dielektrikum-
Grenzfliche steht und im Metall parallel zu dieser liegt [93]], was in Abbildung [2.15(a) darge-
stellt ist. Deshalb konnen SPPs nur durch Emitter mit einem Dipolmoment, welches senkrecht
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zur Grenzfliche steht, effizient angeregt werden [99, [100]. Die Propagationskonstante von SPPs

ist gegeben durch [98]]:
€d€m
=k
Bspp = ko / P

wobei hier alle Groflen als Realteile zu verstehen sind. &g ist der Realteil der Dielektrizi-

tatskonstante des Dielektrikums, &, der Realteil der Dielektrizititskonstante des Metalls und
ko = @/co. Nur fiir Metalle mit realem &y, < 0 konnen sich SPPs ausbilden und es ergibt sich
[1o1]:

Bspp > kov/€1 = kong, (2.8)

wobei ng der Brechungsindex des Dielektrikums ist. Die Propagationskonstante von SPPs ist
somit groBer als der Wellenvektor im Dielektrikum, was eine direkte Anregung von SPPs durch
Photonen unméglich macht. Anhand einer typischen SPP-Dispersionsrelation ist dies in Abbil-
dung [2.13] schematisch dargestellt. SPPs werden iiblicherweise direkt iiber eine Nahfeldwech-
selwirkung mit dem Emitter, durch evaneszente Kopplung oder durch Gitterkopplung angeregt.
Da Gleichung [2.8] generell eine Kopplung von Photonen an SPPs verbietet, kann auch die Aus-
kopplung von SPPs nur iiber evaneszente Kopplung, Streuung oder Gitterkopplung erfolgen
(siehe hierzu auch Abschnitt[2.4)).

2.3.3 Fillfaktoren

Die Absorptionsverluste von gefiihrten Moden in Wellenleitern lassen sich ndherungsweise iiber
die Fiillfaktoren der Moden in den verschiedenen Wellenleiterschichten beschreiben [97,
[103]]. Sind die Imaginirteile der Brechungsindizes der Materialien im Wellenleiter wesentlich
kleiner als die entsprechenden Realteile, so lidsst sich die Feldverteilung der Moden im Wel-
lenleiter in guter Ndherung unter Vernachlédssigung der Imaginérteile der Materialien berech-
nen. Uber die Fiillfaktoren I'; der Mode in den einzelnen Schichten i lisst sich die Modenab-
sorption dann ndherungsweise aus den Absorptionskonstanten der einzelnen Schichtmaterialien
o; = (4m/A) - Im{n;} berechnen: .
~ ! (Y
o~ zl: neffl“,al.
Der Fiillfaktor I'; ist ein Mab fiir die relative Intensitit der Mode in einer Schichten i des Wel-

lenleiters: -
I — Jsehicnii [E1°dz
[ oo = *
oL EPdz

Eine detaillierte Herleitung dieser Formel, insbesondere fiir die TM-Polarisation, ist in Refe-
renz [103]] zu finden.
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2.3 Optische Eigenschaften und Auskoppeleffizienz von OLEDs

2.3.4 Microcavity-Effekte und Besetzung der Moden in OLEDs

Im vorangegangenen Abschnitt wurden die optischen Eigenschaften und speziell das breite Lu-
mineszenzspektrum organischer Leuchtdioden diskutiert. In OLEDs liegen organische Halblei-
termaterialien jedoch als amorphe Festkorperschicht und nicht als Einzelemitter vor. Die Emit-
terschicht ist eingebettet in einen dielektrischen Diinnschichtstapel mit einer Gesamtdicke in
der GroBenordnung der Wellenldnge des emittierten Lichts. Zusitzlich wirkt die Metallkathode
als metallischer Spiegel. Diese Umgebung (Microcavity) beeinflusst die spontane Emission der
angeregten exzitonischen Zustdnde im Emittermaterial und wirkt sich so auf das Spektrum, die
Winkelverteilung und iiber die Lumineszenzeffizienz ¢.,q (die intrinsische Quanteneffizienz fiir
den strahlenden Zerfall) auch auf die Gesamteffizienz der Bauteile aus [104-111]].

Im Rahmen der klassischen Elektrodynamik kann der Einfluss der Microcavity am Modell
eines emittierenden Dipols behandelt werden, dessen Feld durch die Microcavity auf ihn selbst
zuriickwirkt [112H114]]. Quantenmechanisch kann die Abhingigkeit der spontanen Emission
von der Umgebung als stimulierte Emission durch Vakuumfluktuationen verstanden werden
[115]]. Die spontane Emission eines angeregten Exzitons in eine bestimmte photonische Mode
lisst sich demnach durch Fermis Goldene Regel beschreiben [116]. Die Ubergangsrate zwi-
schen dem angeregten exzitonischen Zustand |m) und dem Endzustand |n) unter Emission eines
Photons mit Energie E = /i@ in eine Mode mit Wellenvektor % ist demnach [45]

—

Ay o< |(m|d - E(k,2)|n)|* - 8 (Epy — En — h) . (2.9)

Hierbei sind E,, und E, die Energien der exzitonischen Zustinde |m) und |n), E(k,z) ist das
elektrische Feld der Mode an der Position z des Exzitons im Bauteil (z-Richtung: senkrecht zu
den Schichten) und d ist das Dipolmoment des Exzitons. Die Emissionsrate wird demnach zum
einen bestimmt durch die Polarisation der Mode bzw. die Richtung des elektrischen Feldvek-
tors relativ zum exzitonischen Dipolmoment und zum anderen durch die Feldstirke der Mode an
der Position des Exzitons. Je nach Lage der Emissionszone relativ zu der Intensititsverteilung
1(z) o< |E(k,z)|? einer bestimmten Mode ergibt sich dann eine bestimmte Kopplungseffizienz.
Da die Intensititsverteilung einer Mode von deren Frequenz @ und ihrem Wellenvektor k ab-
hiingt, ergibt sich eine Abhéngigkeit der Emission von Wellenléinge und Emissionswinkel. Dies
gilt sowohl fiir die Emission in diskrete gebundene Moden als auch fiir die Emission in die kon-
tinuierlich verteilten Substratmoden und den Lichtkegel. Die Gesamtrate W fiir die strahlende
Emission ergibt sich durch Summation bzw. Integration iiber alle Moden. Dabei spielt die Zu-
standsdichte der Moden eine entscheidende Rolle. Die Rate der strahlenden Emission Wg lésst
sich als Summe dreier Terme ausdriicken [43]:

WR - Wext + Wsub + VVIO )
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wobei Wey fiir den Anteil der direkt emittierten Photonen, Wy, fiir die in die Substratmoden
emittierten Photonen und Wjg fiir die in die gefiihrten Moden emittierten Photonen steht. Der
Index IO steht dabei fiir ITO und Organik. Die oben eingefiihrte Auskoppeleffizienz ldsst sich

damit als
WCX[

Naus = VR

schreiben. Die Position der Emitter wirkt sich auch auf die Ubergangsraten nichtstrahlender
Prozesse wie der Nahfeldwechselwirkung mit den Kathodenmaterialien (Wp_\1) oder die Anre-
gung von SPPs (Wspp) aus. Dariiber hinaus gibt es auch einen Anteil der Zerfallsrate Wng, der
nicht von der Umgebung des Emitters abhingt. Fiir eine Betrachtung der Gesamteffizienz miis-
sen alle diese Verlust- und Zerfallskanile fiir die jeweilige Bauteilarchitektur mit in Betracht
gezogen werden. Es gilt fiir die gesamte Rekombinationsrate [45]]:

Wror = Wr + Wp.m + Wspp + War -
Damit ist die Lumineszenzeffizienz gegeben durch

fraa =
rad — WTOT .

Mittels eines geeigneten Schichtdesigns konnen OLEDs damit in gewissen Grenzen im Hin-
blick auf die Gesamteffizienz, die spektralen Eigenschaften oder auch die Winkelabhédngigkeit
optimiert werden .

2.4 Bragg-Streuung von gefiuihrten Moden in OLEDs

In Abschnitt @ wurde beschrieben, wie sich der Aufbau der Microcavity einer OLED auf
die spontanen Emissions- und Ubergangsraten fiir die Zerfallskanile der Exzitonen auswirkt.
Zur Erhohung der Auskoppeleffizienz ist es von Interesse, das in den Wellenleitermoden (in-
klusive der SPPs) und Substratmoden gefangene Licht als nutzbares Licht aus dem Bauteil
auszukoppeln. Die Auskopplung der Substratmoden - insbesondere durch Strukturierung der
SubstratauBenseite - ist nicht primires Ziel dieser Arbeit und weithin untersucht [41,
[121]]. Die Auskopplung von gefiihrten Moden in der ITO-Schicht und den Organik-Schichten
gestaltet sich wesentlich komplizierter. Die Schichten befinden sich zum einen im Inneren des
Bauteils, zum anderen weisen die Schichten lediglich Dicken im Bereich von 10 nm bis hin zu
einigen 100 nm auf.

Ein Ansatz zur Auskopplung des Lichts, das in diesen Schichten in Form von Wellenleitermo-
den und SPPs gefangen ist, stellt das Einbringen von Bragg-Gittern dar. Dies sind periodische
Nanostrukturen mit einer Gitterkonstante in der Gro3enordnung der Wellenldnge des emittierten
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2.4 Bragg-Streuung von gefiihrten Moden in OLEDs

Lichts. An diesen Strukturen kénnen die gefithrten Moden elastisch und kohidrent gestreut und
dadurch ausgekoppelt werden. Man spricht deshalb auch von Bragg-Streuung.

Da der Wellenvektor proportional zum Impuls p = hk der gestreuten Photonen ist, lisst sich
die Wirkung der periodischen Bragg-Gitter anhand der Impuls- und Energieerhaltung erkléren.
In Abbildung [2.16]a) ist ein Schichtwellenleiter mit einem eindimensionalen Bragg-Gitter der
Periode A, in x-Richtung dargestellt. In x-Richtung ist der Raum somit periodisch moduliert.
Dies fiihrt dazu, dass der Impuls der Photonen nur noch bis auf ein Vielfaches von hG = hG, - é;
erhalten ist, wobei G der reziproke Gittervektor ist. Fiir die Wellenvektorkomponente in x-
Richtung ergibt sich damit nach der Streuung:

K.=B+m- Gy, meZ (2.10)

Diese Gleichung wird oft als Bragg-Formel bezeichnet. Dabei wurde k, = 8 verwendet und es
gilt G, = 27/ A,. In y-Richtung ist der Raum bzw. das Bauteil homogen, woraus die Erhaltung
der y-Komponente des Wellenvektors folgt:

K, = ky.

In z-Richtung ist das Bauteil weder homogen noch periodisch moduliert, so dass diese Impuls-
komponente nicht erhalten ist. Sie ergibt sich bei der Bragg-Streuung durch die Energieerhal-
tung

K] = [&],
wobei der Zusammenhang E =hw = hcﬁé| zwischen Photonenenergie und Wellenvektor benutzt
wurde. Fiir eine geeignet gewéhlte Gitterkonstante A, ldsst sich durch Bragg-Streuung

k;<k0

erreichen. Nach Abbildung [2.12]bedeutet dies die Auskopplung der Mode unter einem Auskop-
pelwinkel 6. Fiir diesen gilt nach Gleichung [2.10] mit Gleichung 2.6}

sinGzneff—m-A—x, (2.11)
wobei Ay die Vakuumwellenlinge ist. Hierbei wurde nur der Streuprozess mit negativem Vor-
zeichen betrachtet. Abbildung[2.16(b) verdeutlicht die Bragg-Streuung anhand der Dispersions-
relation. Durch Subtraktion von reziproken Gittervektoren werden Photonen aus gebundenen
Moden, die unterhalb bzw. rechts von der Lichtlinie liegen, in Moden mit kleineren k,-Werten
gestreut, die innerhalb des Lichtkegels liegen und das Bauteil verlassen konnen. Dies gilt auch
fiir SPPs.

27



2 Grundlagen
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Abb. 2.16: (a) Schematische Darstellung der Wirkung eines eindimensionalen Bragg-Gitters in einem
Schichtwellenleiter. Durch Bragg-Streuung am Gitter wird die Propagationskonstante f3 einer
gefithrten Mode um G, = 27 /A, verringert. Die gestreute Mode mit k., = B — G, kann da-
durch das Bauteil verlassen. (b) Bragg-Streuung gebundener Moden verdeutlicht anhand des
Dispersionsdiagramms. (Mit k, ist in der obigen Darstellung der Realteil des Wellenvektors
in x-Richtung gemeint.)

Werden zweidimensionale Bragg-Gitter in den Wellenleiter eingebracht, so gilt fiir die y-

Richtung ebenfalls
k;:kyin-Gy, ne . (2.12)

mit Gy = 27/ A,. Uber die resultierende z-Komponente des Wellenvektors kann dann wiederum
der Auskoppelwinkel bestimmt werden.
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3 Materialien, Herstellungsprozesse und Messmethoden

In diesem Kapitel werden die Materialien, die Herstellungsprozesse und die Messmethoden be-
schrieben, welche im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden. Beziiglich der Materialien und
Prozesse wird dabei insbesondere zwischen Polymer-OLEDs und OLEDs aus kleinen Molekii-
len unterschieden. Dieses Kapitel stellt eine Ubersicht dar. Da sich die hergestellten Bauteile
je nach Experiment in ihrem Aufbau etwas unterscheiden, ist die detaillierte Beschreibung der
jeweils verwendeten OLEDs in den Ergebniskapiteln zu finden.

3.1 Verwendete Materialien

In diesem Abschnitt werden die beiden OLED-Typen vorgestellt, die fiir die experimentellen
Untersuchungen in dieser Arbeit hergestellt wurden, und die dafiir verwendeten Materialien
beschrieben.

3.1.1 OLED-Typen

Im Rahmen dieser Arbeit werden sowohl Polymer-OLEDs als auch OLEDs aus kleinen Mole-
kiilen betrachtet. Der Aufbau der Bauelemente wurde jeweils an die speziellen Anforderungen
der einzelnen Experimente angepasst. Es wurden beispielsweise die Schichtdicken verdndert
oder Gitterstrukturen in die Bauelemente eingebracht. Die konkrete Bauelementstruktur sowie
die verwendeten Schichtdicken und Parameter werden daher in den jeweiligen Ergebniskapiteln
ausfiihrlich diskutiert.

In Abbildung[3.T]ist der grundsitzliche Aufbau der beiden OLED-Typen dargestellt. Bei bei-
den handelt es sich um klassische sogenannte Bottom-emission-Bauteile, bei denen die Licht-
emission durch eine transparente ITO-Anode und das Glassubstrat stattfindet. Die Polymer-
OLEDs und die OLEDs aus kleinen Molekiilen wurden auf den gleichen mit ITO vorbeschich-
teten Glassubstraten hergestellt. Auch der Aufbau der Kathode ist beiden gemein. Die herge-
stellten Polymer-OLEDs weisen jedoch nur zwei organische Schichten auf, wihrend die OLEDs
aus kleinen Molekiilen aus vier organischen Schichten bestehen. Durch die verwendeten Auf-
dampfprozesse war der Aufwand zur Herstellung von OLEDs aus kleinen Molekiilen groer,
allerdings weist der Prozess eine etwas hohere Reproduzierbarkeit auf.
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a) b)
Lochblockschicht ;
Emitter
Lochtransport- und Lochinjektions- und
Elektronenblockschicht Lochtransportschicht
Anode Anode
Substrat Substrat

Abb. 3.1: Grundsitzlicher Aufbau der beiden verwendeten OLED-Typen: (a) OLED aus kleinen Molekii-
len, (b) Polymer-OLED. Es handelt sich bei beiden um sogenannte Bottom-emission-Bauteile,
bei denen die Lichtemission durch eine transparente ITO-Anode und das Glassubstrat stattfin-
det.

3.1.2 Substrat und Elektroden
3.1.2.1 Substrat

Als Substrat wurde ein kommerziell erhéltliches Borofloatglas mit einer Dicke von 1 mm der
Firma Merck KGaA verwendet, das mit 130nm ITO vorbeschichtet ist. Die Substrate wurden
auf eine Fldche von 25 mm x 25 mm zugeschnitten, auf der jeweils vier OLEDs mit einer aktiven
Flache von je 5mm x 5mm hergestellt wurden.

3.1.2.2 Anode: ITO

Als Anodenmaterial wurde ITO verwendet. Dies ist ein Mischoxid aus Indium(IIT)oxid (In,O3)
und Zinn(IV)oxid (SnO,). Die verwendete Schicht mit einer Dicke von 130 nm fiihrt einerseits
zu einem Flichenwiderstand von ca. 15 Q/[], weist aber andererseits eine hohe Transparenz
im sichtbaren Spektralbereich auf (7" > 80 %). Die Strukturierung der aktiven Fldche und der
Elektroden erfolgte iiber ein Fotolithographieverfahren [122]. Als Atze wurde konzentrierte
Salzsédure verwendet. Die Austrittsarbeit von ITO liegt bei ca. 4,7 eV. Sie variiert je nach Her-
stellungsverfahren und Zusammensetzung des Mischoxids zwischen 4,5 eV und 5,1 eV [56]
und ldsst sich zusitzlich durch eine Plasmabehandlung leicht erhohen (siehe Abschnitt[3.2.1).

3.1.2.3 Kathode

In Abschnitt 2.2.1] wird erlédutert, dass die Austrittsarbeit des Kathodenmaterials entscheidend
fiir eine effiziente Ladungstrigerinjektion ist. Aufgrund seiner Austrittsarbeit von -2,87 eV
[123]] bietet sich Calcium als Kathodenmaterial an. Mit einer geringen Austrittsarbeit gehen
jedoch iiblicherweise ein niedriger Schmelzpunkt und eine hohe Reaktivitit einher. Um die
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Abb. 3.2: (a) Chemische Strukturformeln der Makromolekiile des Materialsystems PEDOT:PSS (adap-
tiert aus Referenz [51]]). (b) Emissionsspektrum und chemische Strukturformel des PPV-
Derivats Super Yellow.

Calciumschicht vor Oxidation zu schiitzen, wurde deshalb eine ca. 200 nm dicke Aluminium-
schicht aufgedampft. Diese sorgt zusitzlich fiir eine bessere thermische Leitfdhigkeit der Ka-
thodenschicht.

3.1.3 Polymer-OLEDs

Die beiden verwendeten organischen Materialien, die bei den Polymer-OLEDs zum Einsatz
kamen, wurden durch das Aufschleuder-Verfahren aufgebracht (siehe hierzu Abschnitt@).

3.1.3.1 Lochinjektions- und Lochtransportschicht: PEDOT:PSS

Das Materialsystem PEDOT:PSS besteht aus Polystyrolsulfonat (PSS) und dem konjugier-
ten Polymer (Polyethylendioxythiophen). Die Strukturformeln der beiden Molekiile sind in
Abbildung [3.2)(a) dargestellt. PEDOT:PSS zeichnet sich durch seine hohe Leitfihigkeit aus
und weist, in diinnen Schichten aufgebracht, eine hohe Transparenz im sichtbaren Spektral-
bereich auf [124]. Neben seiner Funktion als Lochinjektions- und Lochtransportschicht glittet
das aufgeschleuderte PEDOT:PSS auch die Unebenheiten der ITO-Oberfliche und vermindert
so die Wahrscheinlichkeit von Kurzschliissen in der OLED. Der Zusatz PSS wird PEDOT zur
besseren Wasserloslichkeit beigemischt und fiihrt zu einer p-Dotierung des Materials [125]]. Das
HOMO-Niveau von PEDOT:PSS liegt bei ca. -4.9 eV und das LUMO-Niveau bei -2,4 eV [126].
Bei einer Wellenlidnge von A9 = 550 nm weist PEDOT einen Brechungsindex von n = 1,52 auf
[51]]. In dieser Arbeit wird die wissrige PEDOT:PSS-Losung Clevios PH 500 der Firma H.C.
Starck GmbH verwendet.

31
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3.1.3.2 Emitter: Super Yellow

In den hergestellten Polymer-OLEDs kommt als Emitter das phenylsubstituierte PPV-Derivat
Super Yellow (phenyl-substituted Poly(p-Phenylen-Vinylen)) zum Einsatz, das auch unter dem
Namen PDY-132 bekannt ist. Wegen der sehr geringen Loslichkeit von nicht-substituiertem
PPV werden Derivate verwendet. Die Strukturformel von Super Yellow und dessen Emissionss-
pektrum sind in Abbildung [3.2(b) dargestellt. Das Emissionsmaximum befindet sich bei einer
Wellenldnge von 555 nm. HOMO- und LUMO-Niveau liegen bei etwa -5,0 eV und -2,8 eV
[127]]. Das verwendetet Super Yellow wurde von der Firma Merck OLED Materials GmbH be-
zogen und lag als orangefarbenes Pulver vor. Um Schichten durch Aufschleudern herstellen zu
konnen, wurde es im Rahmen dieser Arbeit in einer Konzentration von 3-5 mg/ml in Toluol
gelost. Ein Ausheizen ist durch die hohe Fliichtigkeit von Toluol nicht notig. Diinne Schichten
von PPV-Derivaten weisen einen stark anisotropen Brechungsindex auf [128, [129], da sich die
langen Polymerketten bevorzugt in der Schichtebene liegend anordnen. Diese Anisotropie muss
bei der Berechnung der optischen Bauteileigenschaften beriicksichtigt werden.

3.1.4 OLEDs aus kleinen Molekiilen

Alle verwendeten Materialien fiir die hergestellten OLEDs aus kleinen Molekiilen wurden durch
thermisches Verdampfen abgeschieden (sieche Abschnitt[3.2.3)).

3.1.4.1 Emitterschicht Alq;:DCM

Als Emitterschicht kommt bei den hergestellten OLEDs aus kleinen Molekiilen das Gast-Wirt-
System Alqz:DCM zum Einsatz. Der Metallchelatkomplex Alqs fungiert dabei als Wirt und ist
mit 3 mol% des Farbstoffs DCM dotiert. Die Strukturformeln der beiden Molekiile sind in Ab-
bildung [3.3(a) und (b) dargestellt. Alqgs ist wohl das bekannteste Molekiil aus der Gruppe der
kleinen Molekiile [9][56]. Das Materialsystem Alq3:DCM ist sehr gut erforscht [130]. Die Ener-
gieiibertragung zwischen Wirts- und Gastmolekiil erfolgt sehr effizient iiber den nichtstrahlen-
den Forstertransfer [61]]. Das Emissionsspektrum fiir die verwendete Dotierkonzentration von
3 mol% ist in Abbildung [3.3|c) dargestellt.

3.1.4.2 Transport- und Blockschichten
Lochtransportschicht a-NPD

Das Material N,N’-diphenyl-N,N’-bis(l-naphthyl)-1,1’-biphenyl-4,4’-diamine (.-NPD, NPB,
a-NPB oder NPD) wird als Lochtransportschicht eingesetzt und erleichtert zudem die Injekti-
on von Lochern. In Abbildung [3.4[a) ist die Strukturformel des Molekiils o--NPD dargestellt.
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Abb. 3.3: Chemische Strukturformel von (a) Algs und (b) DCM (adaptiert aus Referenz ). (c) Emis-
sionsspektrum von Alqs:DCM fiir die verwendete Dotierkonzentration von 3 mol% (Elektro-
lumineszenz einer OLED vom hier beschriebenen Typ).

a)

&

Abb. 3.4: (a) Chemische Strukturformel des Molekiils N,N’-diphenyl-N,N’-bis(l-naphthyl)-1,1’-
biphenyl-4,4’-diamine (&-NPD, NPB, a-NPB oder NPD), das fiir Lochtransport- und Elektro-
nenblockschichten eingesetzt wird. (b) Chemische Strukturformel des Molekiils 2,9-Dimethyl-
4,7-diphenyl-1,10-phenanthroline (BCP), welches sich fiir Lochblockschichten eignet. (jeweils
adaptiert aus Referenz [132]))
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Wegen seines hohen LUMO-Niveaus von -2,3 eV [133] fungiert a-NPD auch als Elektronen-
blockschicht. Es hat eine hohe Glasiibergangstemperatur von 7, ~ 95 °C [56], was sich positiv
auf die thermische Stabilitit der OLEDs auswirkt.

Lochblockschicht BCP

Das Material 2,9-Dimethyl-4,7-diphenyl-1,10-phenanthroline (BCP) weist ein HOMO-Niveau
von -6,5 eV auf und eignet sich deshalb als Lochblockschicht. Die chemische Strukturformel
des Molekiils BCP ist in Abbildung [3.4[b) dargestellt.

Elektroneninjektions- und Transportschicht Alq;

Aufgrund seiner relativ hohen Eletronenbeweglichkeit von ca. 107%cm?/Vs eignet sich Alqs
auch als Elektronentransport- bzw. Elektroneninjektionsschicht .

3.2 Herstellungsprozesse

In diesem Abschnitt werden die Prozessschritte und Technologien diskutiert, die zur Herstel-
lung von nanostrukturierten OLEDs im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden. Dazu werden
zunichst die OLED-Herstellung und die dazu verwendeten Schichtdepositionstechniken erldu-
tert. AnschlieBend werden die Grundlagen der Laserinterferenzlithographie diskutiert, mit der
die in dieser Arbeit verwendeten Bragg-Gitter hergestellt wurden.

3.2.1 Vorbereitungs- und Reinigungsprozesse

Der Ausgangspunkt fiir die OLED-Herstellung waren mit ITO vorbeschichtete Borofloatglas-
substrate. Vor der weiteren Prozessierung mussten diese gereinigt werden. Durch die geringen
Schichtdicken der aufgebrachten Materialien kann es ansonsten schon durch kleine Partikel
zu Kurzschliissen kommen. Zudem konnen Riickstinde auf dem Substrat zu Defekten und
beschleunigter Bauteildegradation fiihren. Die Substrate wurden zunichst fiir jeweils 15 min
in Aceton und Isopropanol in einem Ultraschallbad gereinigt. Der abschlieBende Reinigungs-
schritt wurde in einem Plasmaverascher durch ein Sauerstoffplasma vorgenommen. Dies fiihrt
zu einer hydrophilen Oberfliche und bewirkt zudem eine Séttigung der Sauerstoffkonzentration
an der ITO-Oberfldche [56]], was die Austrittsarbeit erhoht [135H138]]. Dieser Effekt ist jedoch
reversibel und hélt nur wenige Stunden an.

3.2.2 Aufschleudern

Ein relativ einfaches Verfahren zur Herstellung diinner Schichten ist das Aufschleudern (engl.
spin-coating) eines Materials in Losung. Dazu wird das geloste Material auf das Substrat aufge-
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Abb. 3.5: Aufschleuder-Verfahren: (a) Gelostes Material wird auf das Substrat aufgebracht. (b) Das Sub-
strat wird in Rotation versetzt. Die Umdrehungsgeschwindigkeit und die Viskositit der Losung
bestimmen die Schichtdicke. (c) AbschlieBender Ausheizschritt, abhéingig vom verwendeten
Losungsmittel. (Darstellung adaptiert aus Referenz [14Q])

o
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bracht, welches mittels Unterdruck an einem Halter fixiert ist. Anschlieend wird das Substrat
in Rotation versetzt (typischerweise mit 500-5000 Umdrehungen pro Minute). Die Losung ver-
teilt sich durch die Rotation gleichméBig iiber das Substrat. Die resultierende Schichtdicke ist
abhingig von der Umdrehungsgeschwindigkeit und der Viskositit der Losung bzw. der Kon-
zentration des Materials [139]. Je nach Losungsmittel ist noch ein abschlieBender Ausheiz-
schritt vonnéten. Die Prozessschritte sind in Abbildung [3.5] dargestellt. Beim Aufschleudern
wird das gesamte Substrat benetzt. Eine Strukturierung ist somit nicht ohne Weiteres mog-
lich. Durch Aufschleudern konnen keine beliebig dicken Schichten aufgebracht werden, ohne
Zugestindnisse an die Schichtqualitdt zu machen. Um mehrere Schichten iibereinander aufzu-
bringen, miissen orthogonale Losungsmittel oder vernetzbare Materialien eingesetzt werden.

3.2.3 Thermisches Verdampfen

Die Herstellung von OLEDs aus kleinen Molekiilen erfolgte in dieser Arbeit durch thermisches
Verdampfen der organischen Materialien und der Kathodenmaterialien. Beim thermischen Ver-
dampfen werden die Materialien in einem Hochvakuum bei Driicken unter 10~% mbar in ei-
nem Schiffchen oder Tiegel erhitzt. Die Materialien, deren Schmelz- und Siedepunkte durch
den Druck reduziert werden, sublimieren und resublimieren wieder auf dem Substrat, welches
oberhalb der Quellen, mit der zu beschichtenden Seite nach unten, angebracht ist. Mit einem
kalibrierten Schwingquarz kann die Verdampfungsrate kontrolliert werden, so dass der Strom,
der die Verdampfungstiegel erhitzt, geregelt werden kann. Dies ist in Abbildung[3.6(a) schema-
tisch dargestellt. Durch Co-Verdampfen aus mehreren Quellen lassen sich auf diese Weise auch
dotierte Schichten wie Alqs:DCM herstellen [[141]]. Der Einsatz von Schattenmasken direkt un-
terhalb des Substrats ermoglicht eine direkte Strukturierung der aufgebrachten Schicht [122]].
Schichtabfolge und Schichtdicke sind frei wihlbar. In dieser Arbeit kam eine Anlage der Firma
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Abb. 3.6: (a) Schematische Darstellung einer Anlage zum thermischen Verdampfen von organischen Ma-
terialien und Metallen (adaptiert aus Referenz [140]). (b) Foto der Aufdampfkammer der ver-
wendeten Anlage.

Kurt J. Lesker zum Einsatz, die iiber zwei Quellen fiir Metalle und vier Quellen fiir organische
Materialien verfiigt. Der Substrathalter rotiert wihrend des Aufdampfprozesses, um homoge-
nere Schichten zu erhalten. In einem Durchlauf konnen in dieser Anlage neun OLED-Substrate
mit je vier OLEDs prozessiert werden. Ein Foto der Aufdampfkammer der verwendeten Anlage
ist in Abbildung [3.6(b) gezeigt.

3.2.4 Verkapselung

Sowohl die organischen Materialien als auch das Kathodenmaterial Calcium reagieren mit
Sauerstoff und Wasser, was insbesondere wihrend des Betriebs zu Bauteildegradation fiihrt
(38l 39]. Eigene Versuche hierzu sind in Referenz [142] zu finden. Die Aluminiumschicht
stellt keine hinreichende Barriere fiir Sauerstoff und Wasser dar. Insbesondere dann nicht, wenn
sich auf dem Substrat nach der Reinigung noch Partikel befinden, welche die Schichten lo-
kal durchldssig machen. Daraus ergibt sich die Notwendigkeit, die OLEDs nach der Herstel-
lung zu verkapseln. Dazu wurde der Klebstoff UHU plus endfest 300 verwendet. Dies ist ein
Zweikomponenten-Klebstoff auf Epoxidharz-Basis. Beim Mischen der zwei Klebstoffkompo-
nenten ist darauf zu achten, dass keine Blasen entstehen. In Bereichen, die nicht mit Kleber
bedeckt wurden, zeigte sich in Versuchsreihen eine beschleunigte Bauteildegradation [142].
Der Klebstoff wurde daher flichig aufgebracht und mit einem Glasplittchen bedeckt, das so zu-
geschnitten war, dass die Kontakte frei bleiben. Damit iiberschiissiger Kleber nicht die Kontakte
verunreinigt und unbrauchbar macht, wurde ein spezieller Halter entwickelt, bei dem der iiber-
schiissige Kleber durch Adhésionskrifte in Bereiche gezogen wird, die fiir die Kontaktierung
unkritisch sind.
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Abb. 3.7: (a) Prinzip der Laserinterferenzlithographie (LIL): Uberlagerung zweier kohérenter aufgewei-
teter Laserstrahlen (als ebene Wellen dargestellt). Das entstehende Interferenzmuster dient zur
Belichtung einer Fotolackschicht. (b) Schematische Darstellung des verwendeten Aufbaus zur
LIL (adaptiert aus Referenz [143]).

3.2.5 Laserinterferenzlithographie zur Herstellung von Bragg-Gittern

Die in dieser Arbeit hergestellten Bragg-Gitter wurden mittels Laserinterferenzlithographie
(LIL) hergestellt. Dieses Strukturierungsverfahren eignet sich zur Herstellung ein- oder zweidi-
mensionaler periodischer Strukturen im sub-um-Bereich. Die LIL ist insbesondere interessant
weil groBfldchige Substrate auf einmal belichtet werden konnen und sich somit Zeit- und Kos-
tenvorteile gegeniiber seriellen Verfahren ergeben. Strukturierungen von Flichen bis zu 4 m?
wurde mit LIL bereits realisiert [55]. Die Strukturierung mittels LIL beruht auf der Uberla-
gerung zweier kohdrenter aufgeweiteter Laserstrahlen. Das entstehende Interferenzmuster dient
zur Belichtung einer Fotolackschicht. Dieses Prinzip ist in Abbildung[3.7((a) verdeutlicht. Durch
die Interferenz der beiden Teilstrahlen entsteht ein periodisches Interferenzmuster im Lack, das
iiber anschlieBende Lift-Off- oder Atzprozesse in andere Materialien iibertragen werden kann.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde der positive Fotolack (AR-P 3170 der Firma Allresist) verwen-
det, der durch Aufschleudern aufgebracht wird. Die LIL stellt besondere Anforderungen an die
Laserquelle. Um ein moglichst periodisches storungsfreies Ergebnis zu erhalten, bedarf es eines
sehr schmalbandigen Lasers, der eine hohe Kohirenzlinge aufweist. Zudem ist eine hohe Leis-
tung wiinschenswert, um mit kurzen Belichtungszeiten arbeiten zu konnen. Fiir diese Arbeit
kam ein Argon-lonen-Dauerstrichlaser (Innova Sabre TSM 5) der Firma Coherent zum FEinsatz.
Dieser besitzt bei einer Wellenldnge von 363,8 nm eine Kohédrenzldnge von ca. 100 m. Der
dafiir verwendete Aufbau ist in Abbildung[3.7(b) schematisch dargestellt. Der Laserstrahl wird
zunichst durch einen Strahlteiler aufgeteilt. Die Teilstrahlen werden dann iiber Drehspiegel um-
gelenkt und durch Strahlaufweiter und Raumfilter gefiihrt, bevor sie auf der Probe interferieren.
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Uber die Drehspiegel kann der Winkel @ der interferierenden Teilstrahlen zur Probennormalen
eingestellt werden. Dies wirkt sich auf die Periode A des Interferenzmusters aus, die durch

A
A= 2sin(0)

(3.1)

gegeben ist, wobei A die Laserwellenlinge ist. Begrenzend fiir die Gitterperiode ist zum einen
der Abstand zwischen Raumfilter und Probe fiir gro3e Winkel 6 und zum anderen die Ausdeh-
nung des Lasertisches, auf dem sich der Aufbau befindet. Mit dem verwendeten Aufbau kénnen
Gitter mit Perioden zwischen 300 nm und 800 nm hergestellt werden.

3.3 Messaufbauten und Bauteilcharakterisierung

Dieser Abschnitt behandelt die Messaufbauten, die im Rahmen dieser Arbeit aufgebaut wur-
den, und die Methoden, mit denen die hergestellten OLEDs charakterisiert wurden. Im Rahmen
dieser Arbeit wurden ein Goniometermessplatz und ein Ulbricht-Kugel-Messplatz fiir Relativ-
messungen zur Beurteilung der Effizienzsteigerung von OLEDs aufgebaut. Beide Messplit-
ze erlauben automatisierte Messungen iiber eine LabVIEW-Oberflache. Von einer Kalibration
dieser Messplidtze wurde zugunsten eines flexiblen Aufbaus im Laserlabor abgesehen. Dies
resultierte aus den Erfahrungen mit einem bereits vorhandenen Messplatz [144]. Zu Beginn
dieser Arbeit existierte am Lichttechnischen Institut bereits ein kalibriertes System zur Vermes-
sung von OLEDs unter Stickstoffatmosphire in einer Handschuhbox [143]]. Das System erlaubt
eine kalibrierte und weitgehend automatisierte Messung von Lichtstdrke, Strom-Spannungs-
Kennlinien und Spektren. Weitere lichttechnische Groflen, wie z. B. Lichtstrom und Leuchtdich-
te, werden aus diesen Messergebnissen unter Annahme einer lambertschen Abstrahlcharakteris-
tik und Kenntnis der Probenfliche abgeleitet. Das vorhandene Messsystem erwies sich jedoch
als zu unflexibel und hauptsichlich auf die Vermessung von unstrukturierten OLEDs ausge-
richtet. Zudem sollten neben Elektrolumineszenzmessungen auch Photolumineszenzmessungen
durchgefiihrt werden. Die Charakterisierung von OLEDs mit den neu aufgebauten Messplitzen
wird im Folgenden beschrieben.

3.3.1 Strahlungsleistung und Kennlinie

Um die gesamte von einer OLED durch das Substrat emittierte Strahlungsleistung zu messen,
wurde eine Ulbricht-Kugel eingesetzt. Die verwendete Kugel der Firma Gigahertz-Optik hat
einen Durchmesser von 21 cm und ist im Inneren mit Bariumsulfat beschichtet. Zur Vermes-
sung von OLEDs werden die Substrate an der Eingangsoffnung der Kugel mit Hilfe eines Hal-
ters so befestigt, dass sie ins Innere der Kugel emittieren. Der Halter ist so konstruiert, dass die
direkte Lichtemission durch das Substrat in die Kugel gelangen kann. Licht aus Substratmoden,
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a) b) Lichtwellenleiter
Spektrometer
I
Baffle IC|CD
OLED PC

A smu

Wahlschalter fur
OLEDs 1-4 auf Substrat

Abb. 3.8: (a) Foto der verwendeten Ulbricht-Kugel. (b) Schematische Darstellung des Ulbricht-Kugel-
Messaufbaus.

das an den Substratkanten austritt, gelangt jedoch nicht in die Kugel. Die elektrische Kontaktie-
rung der OLEDs ist in den Halter integriert. Eine Source-Measure-Unit (SMU) Keithley SMU
238 der Firma Keithley Instruments dient wahlweise als Strom- oder Spannungsquelle bzw.
zur Messung der Kennlinien. In einer idealen Ulbricht-Kugel mit infinitesimal kleinen Einlass-
und Ausgangsoffnungen ergibt sich im Inneren eine homogene Beleuchtungsstirke [146]. Die-
se hdngt vom eingestrahlten Lichtstrom bzw. der Strahlungsleistung der Lichtquelle ab und
zwar unabhingig von der Winkelverteilung der Quelle und erlaubt somit eine Messung des
Lichtstroms oder der Strahlungsleistung iiber die Beleuchtungsstéirke. Im verwendeten Aufbau
wird zur Messung der spektralen Beleuchtungsstérke eine Lichtleitfaser (Firma Fibertech, Kern-
durchmesser 400 um, numerische Apertur 0,22) und ein Spektrometer (Acton Research Corpo-
ration SpectraPro-3001) mit einer ICCD-Kamera (Princeton Instruments PiMax: 512) verwen-
det. Die Faser ist auf einen kleinen Ausschnitt des Kugelinneren gerichtet, der semitransparent
ausgelegt ist. Damit kein direktes Licht von der Quelle das Detektorsegment erreicht und die
Messung verfilscht, sind Einlasséffnung und Detektorsegment durch eine Blende (engl. baffle)
getrennt. Die Messung der OLED wird iiber ein LabVIEW-Programm gesteuert, das Kamera,
Spektrometer und SMU ansteuert. Abbildung [3.8(a) zeigt ein Foto der verwendeten Ulbricht-
Kugel. Ein Schema des Messaufbaus ist in Abbildung [3.8(b) dargestellt. Mit diesem Aufbau
konnen Lichtstrom und Kennlinien von OLEDs automatisiert vermessen werden. Zudem kann
der Aufbau fiir Langzeitmessungen der Bauteildegradation eingesetzt werden.

3.3.2 Spektral- und winkelaufgel6ste Elektrolumineszenz

Nach Gleichung[2.TT|wird durch das Einbringen von Bragg-Gittern in OLEDs Licht der Wellen-
lange Ag aus gefiihrten Moden unter einem Winkel 6 ausgekoppelt. Um diesen Effekt messen
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° SMU pc [—icco]

Spektrometer
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Drehtisch 1

Lichtwellenleiter
mit Kollimator

z L Steuereinheit |

Abb. 3.9: (a) Foto des probenseitigen Teils des Goniometers mit den beiden Drehtischen. (b) Uber eine
Drehung des unteren Drehtisches kann der Winkel zur Probennormale 6 (Polarwinkel) ein-
gestellt werden, unter dem die Lichtleitfaser auf die Probe blickt. Eine Drehung des oberen
Drehtisches bewirkt eine Anderung des Azimutwinkels ¢. (c) Schematische Darstellung des
goniometrischen Messaufbaus.

zu konnen, wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Drehtisch-Goniometer aufgebaut. Es besteht
aus zwei Drehtischen (Newport URS-100BPP und Newport PR-50PP), die senkrecht zu einan-
der angeordnet sind. In Abbildung[3.9(a) ist ein Foto des probenseitigen Teils des Goniometers
mit den beiden Drehtischen dargestellt. Auf die Probe blickend befindet sich in einstellbarer
Entfernung eine Lichtleitfaser, die das von der Probe emittierte Licht zu einem Spektrometer
mit ICCD-Kamera fiihrt (siehe Abschnitt . Uber eine Drehung des unteren Drehtisches
kann der Winkel zur Probennormale 6 (Polarwinkel) eingestellt werden, unter dem die Licht-
leitfaser auf die Probe blickt. Eine Drehung des oberen Drehtisches bewirkt eine Anderung
des Azimutwinkels ¢ (siche Abbildung [3.9(b)). Auf diese Weise kann durch Drehen der Pro-
be die Lichtemission in den gesamten Halbraum spektral- und winkelaufgelost aufgenommen
werden. Uber vier Linearverschiebeeinheiten ist es moglich die Probenvorderseite zu den je-
weiligen Drehachsen exakt zu positionieren und die verschiedenen OLEDs eines Substrates fiir
die Messung jeweils exakt zur Lichtleitfaser auszurichten. In Abbildung [3.9(c) ist ein Schema
des Aufbaus dargestellt. Zwischen Probe und Faser kann zudem ein Polarisationfilter einge-
bracht werden, um z. B. zwischen ausgekoppelten TE- und TM-Moden zu unterscheiden. Wie
beim Ulbricht-Kugel-Aufbau dient auch beim Goniometermessplatz eine Keithley SMU 238
der Firma Keithley Instruments als Strom- und Spannungsquelle. Die Steuerung des Messvor-
gangs und die Koordination zwischen SMU, Spektrometer, [CCD-Kamera und den Drehtischen
wird durch ein LabVIEW-Programm vorgenommen. Messungen der gesamten Abstrahlcharak-
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terisitk (des gesamten Halbraumes) konnen durch das sequentielle Messverfahren leicht einige
Stunden dauern. Die dabei auftretende Bauteildegradation verfélscht die Messergebnisse. Diese
konnen jedoch korrigiert werden, da beim Abfahren des Halbraums die Position 8 =0°, ¢ =0°
in regelméBigen Abstinden gemessen wird, was Informationen iiber die Bauteildegradation lie-
fert.

3.3.3 Spektral- und winkelaufgeloste Photolumineszenz

Fiir Photolumineszenzmessungen an OLEDs oder OLED-éhnlichen Strukturen kann der Go-
niometeraufbau um eine UV-Anregequelle erweitert werden. Als Anregequelle wurde ein UV-
Laser (Explorer Scientific All Solid State UV-Laser EXPL-349-120-CDRH) mit einer Wellen-
lange von A = 349 nm verwendet. Dieser Laser war im Labor bereits vorhanden und weist eine
zeitlich hinreichend stabile Ausgangsleistung auf. Die Quelle muss bei der Drehung der Probe
starr mit der Probe verbunden bleiben. Deshalb wird der Laser in eine UV-stabile Lichtleit-
faser eingekoppelt, deren Ausgang starr mit dem unteren Drehtisch des Goniometers verbun-
den ist (siche Abbildung c)). Uber eine Kollimatorlinse am Faserausgang wird eine Fli-
che mit einem Durchmesser von etwa 3 mm auf der Probe zur Photolumineszenz angeregt.
Vor der Lichtleitfaser, die zum Spektrometer fiihrt, ist wihrend der PL-Messungen ein Schott
GG400 Langpassfilter angebracht, um zu verhindern, dass hohere Beugungsordnungen des UV-
Anregungslichts in den gemessenen Spektren zu sehen sind.
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4 Simulationsmethoden

In diesem Kapitel werden die Simulationsmethoden vorgestellt, die in dieser Arbeit zur Planung
und Deutung der durchgefiihrten Experimente Anwendung fanden. Benutzt wurden ein eigener
Transfer-Matrix-Code (T-Matrix-Code), die Software FDTD Solutionsﬂ der Firma Lumerical
sowie die Software Setfos der Firma Fluxim. Im Folgenden werden die Grundlagen dieser drei
Methoden erldutert. Zudem werden fiir die T-Matrix- und FDTD-Methode die Besonderheiten
der Anwendung in Bezug auf OLEDs diskutiert. Die Software Setfos ist bereits speziell auf die
Simulation von OLEDs zugeschnitten. Der T-Matrix-Code und auch die Software FDTD Solu-
tions sind wesentlich unspezifischer. Es ist deshalb essentiell, die Methoden richtig anzuwenden
und ihre jeweiligen Grenzen zu kennen bzw. zu ermitteln, um die Simulationsergebnisse korrekt
interpretieren zu konnen und physikalisch aussagekriftige Simulationsergebnisse zu erhalten.

4.1 Transfer-Matrix-Methode

Die T-Matrix-Methode ist eine Methode zur Berechnung von elektromagnetischen Wellen in
Diinnschichtstrukturen. Dabei werden in jeder Schicht elementare Losungen der Helmholtz-
gleichung zugrunde gelegt. Die T-Matrix Methode verbindet diese Losungen iiber geeignet ge-
wihlte Matrizen, welche die Stetigkeitsbedingungen der elektromagnetischen Felder an den
Schichtgrenzflichen sicherstellen und die Ausbreitung der Wellen innerhalb einer Schicht be-
schreiben. Auf diese Weise konnen Interferenzeffekte, Transmissions- und Reflexionskoeffizi-
enten und auch gefiihrte Moden berechnet werden [92, [147]]. Im Folgenden wird zunéchst
die Implementierung der Methode generell beschrieben und anschlieend auf ihre Anwendung
bei OLEDs eingegangen.

4.1.1 Grundlagen der T-Matrix-Methode
4.1.1.1 Feldverteilung senkrecht zu den Schichtgrenzen

Der Ausgangspunkt fiir die Berechnung der Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in Diinn-
schichtstrukturen sind die Maxwell-Gleichungen und die zugehorigen Materialgleichungen.
Wir setzen isotrope, lineare, zeitunabhiingige Materialien ohne Raumladungen voraus. Wie in
Abschnitt 2.3.2] bereits erldutert, ldsst sich aus diesem Satz von Gleichungen, mit dem Ansatz

'FDTD steht fiir engl. finite-difference time-domain

43



4 Simulationsmethoden

TM-Polarisation TE-Polarisation

Abb. 4.1: In jeder Schicht i mit Brechungsindex n; gibt es zwei elementare Losungen, die eine vorwirts
(Index f) und eine riickwirtslaufende ebene Welle (Index b) beschreiben. Dies ist hier fiir zwei
Schichten i und i+ 1 dargestellt. Weiterhin wird zwischen TE- (rechts) und TM-Polarisation
(links) unterschieden (Darstellung adaptiert aus Referenz [92]).

einer harmonischen Zeitabhingigkeit der Felder, die Helmholtzgleichung [2.] fiir den statio-
ndren Teil des elektrischen Feldes herleiten. Daraus ergeben sich in jeder Schicht elementare
Losungen der Form (siehe Gleichung[2.3))

T _ pTE/T™ ei(wtq:k;) GTE/TM

/b k7 @1

die in jeder Schicht i eine vorwirts- (f, -) und riickwirtslaufende (b, +) ebene Welle beschrei-
ben, die senkrecht zur Ausbreitungsrichtung k polarisiert sind. Hierbei unterscheidet man trans-
versal elektrische (TE) und transversal magnetische (TM) Felder. Im TE-Fall steht das elek-
trische, im TM-Fall das magnetische Feld senkrecht auf der Einfallsebene, die durch die Wel-
lenvektoren k der vorwiirts- und riickwirtslaufenden Wellen aufgespannt wird. Dies ist in Ab-
bildung [.1] fiir zwei Schichten i und i+ 1 dargestellt. Dabei wurde ohne Beschridnkung der
Allgemeinheit angenommen, dass der Wellenvektor der Felder in der xz-Ebene liegt. Das elek-
trische Feld in einer Schicht i ist demnach die Summe der vorwirts- und riickwértslaufenden
Feldanteile:

ENE™M @ty = B ™ (2t + By o™ (2,xt)

Mit der schichtunabhingigen Propagationskonstante f (siche hierzu Abschnitt [2.3.2) kénnen
wir
kif = +Bx+ ky iz 4.2)
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schreiben, wobei

k-i(B) = \/k} — B (4.3)

gilt und das Vorzeichen “+” fiir vorwértslaufende und “-” fiir riickwirtslaufende Felder zu wéh-
len isﬂ Die Propagation entlang der Schichten (in x-Richtung) wird durch 8 beschrieben. Im
stationdren Fall und nach Abspaltung des Propagationsanteils in x—RichtundEl gilt damit fiir die
Feldverteilung als Funktion von z (senkrecht zu den Schichtgrenzen):

=TE/TM TE/TM . _TE/TM |, TE/TM . _TE/TM
ETE/M™ () = E;; I exp(—ikei(z —21)) 'el}/ +Ep; I expikei(z 1) 'ej/ ’
wobei z; hier die Phasenlage bestimmt. Fiir die TE-Polarisation ergibt sich mit é’i% = éy:
E*(x) = E(2)
TE . TE .
E;i exp(—ikzi(z—zi)) +Ep; explikzi(z—z)). (4.4)

Fiir TM-polarisierte Felder konnen @hnliche Gleichungen fiir die x- und z-Komponenten des
elektrischen Feldes aufgestellt werden.

4.1.1.2 Matrix-Formalismus

Der T-Matrix-Formalismus koppelt nun die Feldamplituderﬂ Ey;und Ej; der Felder in der
Schicht i mit den Feldamplituden Ey ;| und E}, ;11 in der angrenzenden Schicht i + 1:

Es; E¢;
P = Pidy) Dt P
Ep, Epiv1

Dabei werden die Feldamplituden fiir jede Schicht in einen Vektor eingetragen. Zwischen den
Vektoren verschiedener Schichten vermitteln Matrizen. Die Matrix P;(d;) beschreibt dabei die
Ausbreitung der Felder in der Schicht i vom rechten Rand der Schicht bis zu einem Abstand d;
gemessen vom rechten Rand der Schicht i:

Pi(di) _ ( exp(ikz,idi) 0 ) ]

0 exp(—ik; d;)
%Es gilt ky; = P fiir vorwirtslaufende Wellen und k, ; = —f fiir riickwiirtslaufende Wellen.
3Dies ist moglich durch die unterschiedlichen Vorzeichen fiir vorwirts- und riickwirtslaufende Wellen in den
Gleichungenf.2]und

“Die oberen Indizes “TE/TM” wurden zur besseren Lesbarkeit weggelassen. Das Folgende ist fiir beide Polari-
sationen giiltig.
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Abb. 4.2: Die Matrix D; ;; vermittelt den Ubergang von der Schicht i+ 1 zur Schicht i. P;(d;) beschreibt
dabei die Ausbreitung der Felder in der Schicht i vom rechten Rand der Schicht bis zu einem
Abstand d; gemessen vom rechten Rand dieser Schicht. (Darstellung adaptiert aus Referenz

(1481

Die Matrix D; ;1; vermittelt den Ubergang von der Schicht i + 1 zur Schicht i:

D 1 I riin
fitl = .
fijiv1 \ rijy1 1

wobei 7; ;11 und r; ;11 die Reflexions- und Transmissionskoeffizienten der Feldamplituden sind.
Die Anwendung der Matrizen P; ;1 und D;; ist in Abbildung @ schematisch dargestellt.
Die Amplitudenreflexions- und Transmissionskoeffizienten ergeben sich aus der Kontinuitit
der Tangentialkomponenten des E- und H-Feldes an den Grenzflachen. Fiir den TE-Fall gibt es
nur eine elektrische Feldkomponente in y-Richtung und man erhilt:

e kei—kp it e 2kgi

e , ¢ o
Y kyi+ke it ) kyi+ks it

Fiir die TM-Polarisation muss zwischen den elektrischen Feldern in x- und z-Richtung unter-
schieden werden [[147]:

27 .
(M _ 2nike,i
9 X -

2 2
M _ ni+1kz,i —n; kz,iJrl

X 2 2 2 2 ’
nikei+nikz it i ke +nikz it

2, 2 . 2

v Mikeivt —ni ke ™ 2n7kz i1

. =73 k 2 ’ =0 k 2k '
Ny Kei + 15Kz i1 Ny Ky i+ iRz i1

46



4.1 Transfer-Matrix-Methode
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Abb. 4.3: Schematische Darstellung der Berechnung der Reflexions- und Transmissionskoeffizienten ei-
nes Diinnschichtstapels mit Hilfe der T-Matrix-Methode. (Darstellung adaptiert aus Referenz
)

Die Reflexions- und Transmissionskoeffizienten, und damit auch die Matrizen P und D, hingen
iiber Gleichung |4.3[von 3 ab:

Piivi = Piip1(B),
Diiv1 = Diipi(B).

Fiir ein gewihltes 3 lassen sich somit die Felder innerhalb eines Diinnschichtstapels durch Mul-
tiplikation der entsprechenden Matrizen als Funktion der Felder am rechten Rand des Schicht-
stapels berechnen:

E E;
f,0 :P0D071P1 D172...PnDn7n+1 fntl .
Epp Epnt1

Dies ist in Abbildung [4.3] verdeutlicht. Hierbei wurde das riickwirts laufende Feld am rech-
ten Rand Null gesetzt, um die globalen Reflexions- und Transmissionskoeffizienten des Diinn-
schichtstapels zu berechnen.

4.1.2 Anwendung der T-Matrix-Methode
4.1.2.1 Bestimmung gebundener Moden

Um zu beschreiben, wie mit der T-Matrix-Methode gefiihrte Moden in Diinnschichtbauteilen
berechnet werden konnen, wird zunéchst beispielhaft ein einfacher Schichtwellenleiter betrach-
tet. Dieser besteht aus einer Hochindexschicht mit Brechungsindex n, = 1.7 und der Dicke
d = 600nm auf einem makroskopisch (d| > d;) dicken Substrat mit n; = 1.5. Auf der sub-
stratabgewandten Seite befindet sich Luft mit n3 = 1. Abbildung f.4(a) zeigt den Aufbau des
Wellenleiters. In Abschnitt [2.3.2) und Abbildung [2.12] wird gezeigt, dass fiir gefiihrte Moden
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Abb. 4.4: (a) Beispielhafter Aufbau eines Wellenleiters. Dargestellt sind zudem die TEy- und die TE;-
Mode in dem Wellenleiter fiir die Wellenldnge Ay = 600nm. (b) Suche nach gefiihrten Moden
im Wellenleiter, dargestellt fiir die TE-Polarisation. Dargestellt ist |E 7 o(nfr)| im Glassubstrat.
Die Minima gehoren zu gefiihrten Moden. Fiir diese Werte von neg geht die Amplitude des
exponentiell ins Substrat ansteigenden Feldanteils gegen Null.

die Bedingung 8 > ko gelten muss. In Schichten, in denen 3 > k; ist, folgt aus Gleichung
k,; € R und es ergibt sich fiir die jeweilige Mode nach Gleichung @ ein oszillatorisches Ver-
halten in z-Richtung. In Schichten mit 8 < k; gilt k;; € C und nach Gleichung sind die
Felder in diesen Schichten evaneszentﬂ In Abbildung a) ist das jeweilige Verhalten der Fel-
der fiir die drei Schichten des oben beschriebenen einfachen Wellenleiters anhand der TE(- und
der TE|-Mode fiir die Wellenlinge Ay = 600nm dargestellt. Um Wellenleitermoden zu finden,
nimmt man deshalb am rechten Rand der Struktur nur ein vorwértslaufendes evaneszentes Feld
an. Durch Multiplikation mit den Matrizen fiir eine bestimmte Propagationskonstante 3 erhilt
man dann die Felder am linken Rand der Struktur, in unserem Fall im Substrat. Die Felder im
Substrat weisen sowohl einen ins Substrat ansteigenden als auch einen ins Substrat abfallenden
Feldanteil auf. Trigt man die Feldamplituden des ansteigenden Teils |Ey | iiber B bzw. iiber
nest = B/ko auf, so findet man in dieser Darstellung gebundene Moden bei den Minima von
|Ef.0(nefr)|. Das ist genau dort, wo die Amplitude des exponentiell ins Substrat ansteigenden
Feldanteils gegen Null geht. Abbildung {.4(b) verdeutlicht dies. Gebundene Moden miissen
demnach folgende Bedingung erfiillen:

0 =Py ntD' i+1Pit1 Efnst
- i, i .
Eb,O i=0 0

Hierbei ist zu beachten, dass in Gleichung zwei komplexe Wurzeln mit unterschiedlichem Vorzeichen
moglich sind. Physikalisch sinnvolle Losungen liefert diejenige Wurzel, die am rechten Rand exponentiell
abfallende Felder fiir £¢ und am linken Rand einer Struktur exponentiell ansteigende Felder fiir £}, ergibt.
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Abb. 4.5: TE;-Mode aus dem obigen Beispiel nochmals fiir einen wesentlich groleren Simulationsbe-
reich dargestellt. Auf der linken Seite kommt es zu einem exponentiellen Anstieg durch den
exponentiell ansteigenden Feldanteil, der zunichst zwar klein, aber von Null verschieden ist.

Dies bedeutet, es muss numerisch das Minimum von |Ef o(nefr)| gesucht werden. An dem disku-
tierten Beispiel sieht man, dass die gebundenen Moden fiir diinne Schichten nicht kontinuierlich
verteilt sind (siehe hierzu auch Abschnitt[2.3.2)). Im obigen Fall waren fiir die TE-Polarisation
nur zwei Minima von |Efo(nefr)| und damit nur zwei gefithrte Moden zu finden. Fiir Werte
von nefr, die keinem Minimum entsprechen, erhilt man nicht-physikalische Losungen, die im
Substrat unbegrenzt exponentiell ansteigen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der T-Matrix-Code in Matlab implementiert. Dabei kann
der Schichtaufbau iiber Textdateien eingelesen werden. Da bei der Minimumsuche jeweils nur
lokale Minima gefunden werden konnen, wird zunéchst eine grobe Ubersichtskarte der Funk-
tion |Ef o(nesr)| fir eine bestimmte Wellenlidnge Ay erstellt. Dabei konnen Real- und Imagi-
nirteil von ngg unabhédngig voneinander variiert werden. Anhand der Ubersichtskarte werden
interessante Startwerte fiir eine lokale Minimumsuche ausgewihlt. Von diesen ausgehend wird
dann der Matlab-eigene Minimierungsalgorithmus benutzt, um moglichst genau die effektiven
Brechungsindizes der gebundenen Moden zu bestimmen. Die Modenprofile konnen zur Ver-
anschaulichung graphisch dargestellt werden. Das Programm bietet zudem die Moglichkeit,
nur mit reellen Brechungsindizes zu rechnen und die Modenabsorption iiber die Fiillfaktoren
in den absorbierenden Schichten zu bestimmen, was fiir Brechungsindizes mit kleinen Ima-
gindrteilen eine zuldssige Niherung ist [149]]. Die Korrektheit des implementierten
T-Matrix-Codes wurde anhand der Simulationsergebnisse in Referenz [150] gepriift.
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4.1.2.2 Grenzen der Methode

Oben wurde gezeigt, dass die Suche nach gefiihrten Moden im T-Matrix-Formalismus einer
Suche nach den Minima von |E o(nef)| entspricht. |E o(ner)| ist dabei die Amplitude des ex-
ponentiell nach links ansteigenden Feldanteils. Da diese Amplitude fiir gefiihrte Moden zwar
sehr klein, aber von Null verschieden ist, ergibt sich in der Schicht O ein exponentiell anstei-
gender Feldanteil, der fiir hinreichend groBe Abstinde dy dominant wird. Allgemein wird die
T-Matrix-Methode fiir evaneszente Felder bei dicken Schichten numerisch instabil [151], [152]].
Fiir Materialien mit komplexem Brechungsindex (absorbierende Materialien) und fiir Propa-
gationskonstanten f3 > k; ist deshalb Vorsicht geboten. Fiir die in dieser Arbeit simulierten
Bauteile wurde deshalb anhand der Feldverteilung der simulierten Moden iiberpriift, inwieweit
der exponentiell ansteigende Feldanteil das Simulationsergebnis im relevanten Bauteilvolumen
verfilscht. Ist im relevanten Volumen der Schicht 0 kein exponentieller Anstieg wahrzunehmen,
bzw. sinkt die Modenintensititsverteilung auf nahezu 0, so kann von einem vertrauenswiirdi-
gen und physikalisch sinnvollen Simulationsergebnis ausgegangen werden. In Abbildung {.5]
ist die TE{-Mode aus dem obigen Beispiel nochmals fiir einen wesentlich grofleren Simulati-
onsbereich dargestellt. Auf der linken Seite im Glassubstrat kommt es zu einem exponentiellen
Anstieg in negative z-Richtung. Wie oben erwihnt, ist dies bedingt durch den exponentiell an-
steigenden Feldanteil, der zwar zunichst sehr klein aber dennoch von Null verschieden ist. In
dem von uns betrachteten Bereich, bis ca. 1 ym in das Substrat hinein, spielt dieser jedoch keine
Rolle. Das Simulationsergebnis ist physikalisch sinnvoll und der Anstieg im linken Bereich der
Schicht 0 nicht relevant fiir die Fragestellungen in dieser Arbeit.

4.2 Finite-Differenzen-Methode im Zeitbereich

Um die Abstrahlung eines Emitters in einer OLED und insbesondere innerhalb einer nanostruk-
turierten OLED mit Bragg-Gitter berechnen zu konnen, wird die Finite Differenzen-Methode
im Zeitbereich (engl. finite-difference time-domain, FDTD) verwendet. Da die Methode im
Zeitbereich (time-domain) arbeitet, ist es mit ithr moglich, iiber die Simulation eines geeignet
gewihlten Anregungspulses ein breites Frequenzspektrum mit nur einem Simulationslauf zu
analysieren.

Die FDTD-Methode ist ein numerisches Verfahren zur Losung zeitabhingiger Differential-
gleichungen. Sie wird insbesondere zur Losung der Maxwellgleichungen sehr hiufig eingesetzt
[154]. Die Methode wurde bereits 1966 von Yee vorgestellt [155], den Namen FDTD
erhielt sie 1980 durch Taflove [156]. Bei der FDTD-Methode werden Raum und Zeit in Git-
terpunkte und Zeitpunkte mit dquidistanten Abstéinden A,,Ay, A, und A, unterteilt. Im Rahmen
dieser Diskretisierung werden die Ableitungen nach x,y,z und ¢ durch Differenzenquotienten
ersetzt. Die zeitliche Entwicklung der elektrischen und magnetischen Felder E und H erfolgt
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Abb. 4.6: Darstellung der Yee-Zelle. In der FDTD-Methode werden E- und H-Felder auf zueinander um
A./2, A,/2 und A,/2 versetzten Gittern definiert. Diese Anordnung ist vorteilhaft, da E und
H mathematisch iiber die Maxwell-Gleichungen durch Anwendung der Rotation auseinander
hervorgehen.

dabei mittels eines leap-frog-Verfahrens (von englisch: leap frog, deutsch auch Halbschrittver-
fahren genannt). E-Felder zum Zeitpunkt ¢ ergeben sich dabei aus den E-Feldern zum Zeitpunkt
t —A; und den H-Feldern zum Zeitpunkt t — A, /2. Dies gilt umgekehrt ebenso fiir die H -Felder,
die nur bei halbzahligen Zeitschritten berechnet werden. E und H werden auf diese Weise je-
weils zu Zeitpunkten berechnet, die um einen halben Zeitschritt A, /2 auseinander liegen. Zu-
dem sind E- und H-Felder auf zueinander um A, /2, A,/2 und A, /2 versetzten Gittern definiert.
Diese Anordnung wird Yee-Zelle [153] genannt und ist vorteilhaft, da E und H mathematisch
iiber die Maxwell-Gleichungen durch Anwendung der Rotation auseinander hervorgehen. Ab-
bildung [4.6] zeigt die Feldanordnung in einer Yee-Zelle in drei Dimensionen.

4.2.1 Grundlagen der FDTD-Methode

Im Folgenden wird zunichst in das Grundkonzept der FDTD-Methode eingefiihrt. Dabei wer-
den die grundlegenden Update-Gleichungen des leap-frog-Verfahrens hergeleitet. Zudem wird
auf die Bedeutung der rdumlichen Diskretisierungsschritte, die numerische Stabilitdt der Me-
thode und weitere FDTD-spezifische Eigenschaften eingegangen.

4.2.1.1 Update-Gleichungen

Ausgehend von den Maxwell-Gleichungen
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und unter Zuhilfenahme der Materialgleichungen

= -

B:uﬁ, f):sE“, j:GE

ergeben sich sechs gekoppelte skalare Gleichungen fiir die Komponenten der E- und H-Felder.
Exemplarisch sind hier zwei der sechs Gleichungen mit den Zeitableitungen der H,- und E,-
Komponenten aufgefiihrt:

OH, 1 (9E, OE,
a ;(a—z‘a—y)’ (45)
JE, 1 (0H. OH,

Die folgende Betrachtung gilt analog auch fiir die vier hier nicht aufgefiihrten Gleichungen. Die
Feldkomponenten sind Funktionen des Ortes 7 und der Zeit ¢. Ort und Zeit lassen sich mittels

F= i+ jAG +kAZ.,  t=nA,

diskretisieren, wobei Ay, Ay, A, und A, die Orts- und Zeitschritte sind und n, i, j, kK € N gilt.
Somit lassen sich Funktionen des Ortes und der Zeit als

F(7t) = ik

schreiben. Die Ableitungen nach Zeit und Ort werden in Differenzenquotienten iiberfiihrt:

of n,i,jk fn7i+%7j,k _fn7i—%7j,k
ox ~ A, :
af nviajvk fi’l‘f’%,h],k _ f}’l-%,ﬁj,k
ot A,

Damit ergeben sich aus den Gleichungen [4.5]und [4.6|die diskretisierten Gleichungen

1. . 1. . .. 1 .. 1 L1 |
n+*,l,‘],k l’l_*7l7],k n7laj7k+§ n7l7.]7k_§ I’l,l7]+*,k na’v]_77k
AR T ¢ —E} i )
= P , .
A[ ‘Lllmhk AZ Ay
.. .. 1 ..,1 1 .. 1 1. 1 1. - 1
1 k k n+77l7 +71k n+77l7 _77k I’l+*,l7 7k+7 l’l—‘—*,l, 7k_7
E;l+ sy _E;lvlvj, 1 HZ 2 J 2 _HZ 2 J 2 Hy 2 J 2 _Hy 2 J 2
A o ghlk A, A,
FLijk | pnijik
o E” Ay
—ohikx > z : (4.8)
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Dabei wurde in Gleichung [4.8|die Transformation n — n -+ 1/2 vorgenommen, wodurch die E-

Felder zu ganzzahligen Zeitpunkten und die H-Felder zu halbzahligen Zeitpunkten beschrieben
l ..
werden. Um dies zu gewihrleisten, wurde nach der obigen Transformation Ey¢ tohik durch

n+1,i,j.k n,i,j.k
n+%,i,j,k Ey / + Ex /
E, = 2

linear interpoliert. Lost man die Gleichungen [4.7] und .8 nach den Feldkomponenten mit den
hochsten Zeitindizes auf, ergeben sich die folgenden Update-Gleichungen fiir die Feldkompo-

nenten:

L. L. nai7jak+% n7i7j7k7% n7i>j+%7k n7i7j_%7k
Hn+%7l7.]7k _ Hn_%Jm]?k _|_ At Ey _Ey o EZ _EZ (4 9)
* I i,j.k A A T

H z y
E)};l—’—l?lv]?k — al]kE)};lJmhk _l_
1.1 1 .. 1 1. 1 1. 1
n+§717.]+§7k n+§a’7]7§7k n+§1l7j1k+j n+j7lv.]7k_§
ijk H; —H; o Hy _Hy 4.10
B A A ) ( . )
Y Z

wobei o/* und B’/ materialspezifische Vorfaktoren sind:

. O'i“'j’kAt At
i ik Dehik ijk gk
al] = £ = —
1 + G"-”kAt ) B 1 + gls]akAt
Dghik 2el,j:k

Gleichung und Gleichung haben die Eigenschaft, dass sich E-Felder zum Zeitpunkt
t + A, aus den E-Feldern zum Zeitpunkt 7 und den H-Feldern zum Zeitpunkt ¢ + A, /2 ergeben.
H-Felder zum Zeitpunkt 7 + A, /2 ergeben sich analog aus H-Feldern zum Zeitpunt t — A, /2
und den E-Feldern zum Zeitpunkt ¢. E und H werden auf diese Weise jeweils zu Zeitpunkten
berechnet, die um einen halben Zeitschritt A;/2 auseinander liegen. Zudem sieht man, dass
zur Berechnung von E, bei den Indizes i, j,k H-Felder bei Indizes i, j + 4 k+ % herangezogen
werden. Dies legt nahe, E- und H-Felder auf zueinander um A, /2, A,/2 und A,/2 versetzten
Gittern zu definieren. Dieses sogenannte Yee-Gitter wurde eingangs bereits erwédhnt und ist in
Abbildung .6]anhand einer Yee-Zelle (Einheitszelle) dargestellt.

4.2.1.2 Diskretisierung und Stabilitat

Aufgrund der Diskretisierung kann es bei der FDTD-Methode zu numerischer Dispersion kom-
men. Damit dies nicht auftritt, muss die Diskretisierung wesentlich kleiner (um mindestens
eine GroBenordnung) als die kleinste im System auftretende Wellenlénge sein [153]]. Allerdings
muss mit jeder Verfeinerung der Ortsdiskretisierung auch eine Anpassung der Zeitkonstante A;
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einhergehen. Um die Stabilitit der Methode zu gewihrleisten, muss fiir die sogenannte Courant-
Zahl S folgende Bedingung gelten [137]:

§— Cmax Ay <1 :

\/ A+ A+ A2

wodurch sichergestellt ist, dass sich die Felder innerhalb eines Zeitschrittes nicht weiter als

eine Gitterzelle ausbreiten. Diese Bedingung an die Zeitschritte hat zur Folge, dass die Rechen-
zeit einer FDTD-Berechnung in drei Dimensionen mit der vierten Potenz der Diskretisierung
skaliert.

4.2.1.3 Randbedingungen

Bei der Anwendung der FDTD-Methode miissen die Randbedingungen auf das zu simulierende
Problem abgestimmt werden. Hierzu stehen verschiedene Randbedingungen zur Verfiigung, die
im Folgenden kurz erldutert werden.

Reflektierende Randbedingungen - Das perfekte Metall (PEC und PMC)

Perfekte metallische Winde ohne Absorption und ohne Eindringtiefe stellen eine relativ einfach
zu realisierende Randbedingung dar [158]. Bei dieser Art Randbedingung wird wahlweise das
E-Feld oder das H-Feld am Rand des Simulationsgebiets auf Null gesetzt. Man spricht dann von
perfekten elektrischen Leitern (englisch: perfect electric conductor, PEC) oder von perfekten
magnetischen Leitern (englisch: perfect magnetic conductor, PMC).

Periodische Randbedingungen

Periodische Randbedingungen eignen sich fiir Probleme, bei denen sowohl das Simulationsge-
biet als auch die Felder eine Periodizitit aufweisen [[1538}, [139]. Fiir eine Zelle der Linge L, die
sich in x-Richtung periodisch fortsetzt, erfiillen die Feldkomponenten dann die Gleichung

fetL) = £(x).

Eine Erweiterung stellen Bloch’sche periodische Randbedingungen dar, die einen Phasenshift
iiber eine Periode hinweg erlauben:

flrtL) = et f(x).
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4.2 Finite-Differenzen-Methode im Zeitbereich

Offene Randbedingungen (Perfectly Matched Layers, PML)

Um einen offenen Raumbereich zu simulieren, diirfen die Felder nicht von den Réndern des
Simulationsgebiets reflektiert werden. Absorbierende Randbedingungen (englisch: absorbing
boundary conditions, ABC) [[160] sind ein einfacher und historisch gesehen frither Ansatz, um
diese Anforderung zu implementieren. Diese Randbedingungen sind jedoch in zwei und drei
Dimensionen limitiert, da es fiir beliebige Einfallswinkel und Polarisationen zu starken Refle-
xionen kommen kann. Abhilfe schaffen hier die so genannten perfectly matched layers (PML)
[161-163]). Dies sind streng genommen keine Randbedingungen, sondern Schichten eines fik-
tiven unphysikalischen Materials, das iiber eine Impedanzanpassung Reflektionen minimiert.
Durch die Diskretisierung kommt es dennoch zu geringen Reflektionen, die dadurch minimiert
werden, dass die Absorption der PML-Schichten iiber eine gewisse Dicke langsam erhoht wird.
Dennoch sind auch PML-Schichten limitiert und nicht ganz unkritisch in ihrer Anwendung
[163164]. Durch Erweiterungen des konventionellen PML-Konzepts versucht man, dieser Pro-
bleme Herr zu werden [163]].

4.2.1.4 Weitere Eigenschaften der FDTD-Methode

Materialdispersion kann nicht direkt als Tabelle €(®) in die FDTD-Methode eingespeist wer-
den. Stattdessen wird auf Debye-, Drude- oder Lorentz-Modelle zuriickgegriffen, um die Mate-
rialparameter anzunghern [153] [166].

Aufgrund des relativ groBen Rechenaufwandes konnen Simulationsgebiete fiir die FDTD-
Methode meist nicht so grof3 ausgelegt werden, dass Fernfelder direkt berechnet werden kon-
nen. Man bedient sich deshalb iiblicherweise einer Fernfeldtransformation eines berechneten
Nahfeldes 167]).

Da die FDTD-Methode im Zeitbereich arbeitet, bietet sie die Moglichkeit, durch die Simula-
tion eines zeitlich begrenzten Pulses, die Ergebnisse fiir ein breites Frequenzspektrum zu erhal-
ten.

Das schrittweise Berechnen der Felder zu verschiedenen Zeitpunkten macht es auch moglich,
animierte Darstellungen der Feldausbreitung mit FDTD zu erzeugen. Dies kann insbesondere
fiir das Verstdndnis der Vorgidnge in einem Bauteil sehr hilfreich sein.

4.2.2 FDTD-Simulation von OLEDs

Bei der Simulation von OLEDs mit der FDTD-Methode wurde eine Limitierung auf zweidi-
mensionale Probleme vorgenommen. Bedingt durch die speziellen Anforderungen, die OLEDs
mit Bragg-Gittern an das Simulationsmodell stellen, ist die Simulation in drei Dimensionen sehr
zeitaufwindig und ermoglicht daher kaum Iterations- oder Optimierungsschleifen. Die Simula-
tion in zwei Dimensionen ermoglicht die Betrachtung eindimensionaler Bragg-Gitter und deren
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do extern
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Abb. 4.7: Aufbau des verwendeten Simulationsmodells in schematischer Darstellung. Die Simulation der
Schichten von der Kathode bis hin zur Grenze von ITO und Glassubstrat wird mit der FDTD-
Methode durchgefiihrt. Danach wird eine Fernfeldtransformation angewandt. Zudem muss der
Ubergang von Glas zu Luft beriicksichtigt werden.

Einfluss auf die Modenextraktion aus OLEDs. Eine Betrachtung der Gesamteffizienz ist damit
jedoch nicht moglich. Die Besonderheiten der OLED-Simulation mit der FDTD-Methode und
das verwendete Modell werden im Folgenden diskutiert.

In Abbildung ist der Aufbau des verwendeten Simulationsmodells schematisch darge-
stellt. Im unteren Teil sind die verschiedenen Schichten einer OLED zu sehen. Die Simulation
der Schichten von der Kathode bis hin zur Grenze zwischen ITO und Glassubstrat wird mit der
FDTD-Methode durchgefiihrt. Dazu werden in der Emitterschicht Dipole platziert, die fiir die
emittierenden Exzitonen stehen. Knapp oberhalb der ITO-Schicht (einen Gitterschritt) befin-
det sich ein Nahfeldmonitor im Glassubstrat, der die simulierte Feldverteilung im Nahbereich
der OLED aufzeichnef®l AnschlieBend wird die Fernfeldtransformation der Software FDTD-
Solutions angewandt, um aus den Nahfeldern die Abstrahlcharakteristik im Glassubstrat zu er-
rechnen. An der Grenzschicht von Glas zu Luft miissen zwei Effekte beriicksichtigt werden.
Zum einen wird ein Teil der Intensitit ins Substrat zuriickreflektiert. Der direkt transmittierte
Anteil kann iiber die Fresnel-Gleichungen berechnet werden. Der ins Bauteil zuriickreflektierte

®Eine Platzierung des Monitors direkt an der Grenzschicht von ITO zum Glassubstrat erwies sich als nicht
sinnvoll. Dabei traten numerische Artefakte auf, die laut Lumerical auf evaneszente Felder zuriickzufiihren
sind.
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Anteil des Lichts erhilt durch Reflexion an der Metallkathode ggf. noch mehrfach die Mog-
lichkeit das Bauteil zu verlassen. Zusitzlich miissen die Verhéltnisse der Raumwinkel im Glas
und auBerhalb des Bauteils mitberiicksichtigt werden (siehe auch [2.3.T)). Fiir zweidimensionale
Simulationen ist dieser Faktor gegeben durch die Ableitung des Winkels in Glas 6, nach dem
Winkel in Luft Qgy¢:

aaeg _ COS eext , (4.1 1)
eeXt I’Lé - Sinz Oext

wobei ng der Brechungsindex von Glas ist.

In OLEDs mit kleinen Molekiilen liegt typischerweise ein Emitterensemble mit isotrop ver-
teilten inkohdrenten Dipolmomenten vor. Als Emitter werden in der FDTD-Methode Dipole
eingesetzt. Um eine isotrope Quelle (Quellenverteilung) zu erhalten, werden drei orthogonale
Dipole simuliert und inkohérent iiberlagert. Dies bedeutet, dass drei Simulationen mit jeweils
einem Dipol durchgefiihrt werden und die Intensititen anschlieBend addiert werden. Obwohl
diese Quelle im Vakuum isotrop abstrahlt, erhédlt man auf diese Weise innerhalb eines Bauteils
im Allgemeinen keine isotrope Abstrahlung. Die Abstrahlung ist eine Funktion der Umgebung
und dieser Zusammenhang wird in der FDTD-Methode mitberiicksichtigt (siehe hierzu Ab-

schnitt [2.3.4).

Durch den zweidimensionalen Simulationsaufbau ergibt sich in der Software FDTD-Solutions
mit dem verwendeten Dipol-Modell ein Ungleichgewicht zwischen TE- und TM-Abstrahlung.
Deshalb miissen die Intensititen des TE-Dipols mit einem Faktor 2 multipliziert werden, um
eine unpolarisierte Quelle zu erhalten. Hierbei ist zu beachten, dass die Bezeichnungen TE und
TM in der Software FDTD-Solutions gerade invers gebraucht werden bzw. sich auf eine ande-
re Referenzebene beziehen als die Konvention in dieser Arbeit. Wird eine OLED mit Bragg-
Gittern simuliert, so ist zudem die Position der Emitter bzgl. des Gitters zu bedenken. Deshalb
werden jeweils Simulationen mit den Emittern unterhalb eines “Gittertals” und unterhalb eines
“Gitterberges” durchgefiihrt. Aus Symmetriegriinden werden die Emitter dabei jeweils in der
Mitte des Simulationsbereiches belassen und die Bragg-Gitter werden um eine halbe Gitterkon-
stante verschoben.

Das Simulationsgebiet betrigt zu beiden Seiten der Emitter mindestens 20 um. Auf die-
se Weise wird sichergestellt, dass die gebundenen Moden mit dem Bragg-Gitter interagieren
und ausgekoppelt werden konnen. T-Matrix-Simulationen ergaben mittlere freie Wegldngen der
OLED-Moden in der Gré8enordnung von < 15 um.

Fiir den Aufbau der FDTD-Simulation wurden PML-Randbedingungen gewiihlt. Metallische
Randbedingungen scheiden aus, da diese nicht den Gegebenheiten im Bauteil entsprechen wiir-
den. Auch periodische Randbedingungen sind fiir die Simulation eines Emitters in OLEDs mit
Bragg-Gittern nicht geeignet. Die rdaumliche Periodizitit der Gitter konnte zwar dazu verleiten,
nur eine Einheitszelle simulieren zu wollen. Dies kdme jedoch auch einer periodischen Fortset-
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Abb. 4.8: Simulationen der Emission eines isotrop emittierenden Emitters im Vakuum fiir verschiedene
Anzahlen von PML-Schichten. Der Emitter ist aus drei Dipolen aufgebaut, die unabhéngig
voneinander simuliert werden miissen. Durch Erh6hung der PML-Anzahl verschwinden die
Oszillationen, da Reflektionen der Felder an den Réndern des Simulationsgebietes unterdriickt
werden.

zung der Emitter gleich, die dann perfekt in Phase abstrahlen und auf diese Weise interferieren
wiirden. Ein Emitter, der inkohirent zu anderen Emittern abstrahlt und sich in einem rdumlich
ausgedehnten Simulationsgebiet befindet, ist deshalb nur iiber PML-Randbedingungen darstell-
bar. In der verwendeten Software kann die Anzahl der verwendeten PML-Schichten eingestellt
werden. In Abbildung [4.§] sind beispielhaft Simulationen der Emission eines isotrop emittie-
renden Emitters im Vakuum fiir verschiedene Anzahlen von PML-Schichten dargestellt. Der
Emitter ist, wie oben beschrieben, aus drei Dipolen aufgebaut, die unabhéngig voneinander
simuliert wurden. Es ist zu erkennen, dass fiir zehn PML-Schichten Oszillationen das Simula-
tionsergebnis iiberlagern. Durch Erhhung der PML-Anzahl verschwinden diese Oszillationen,
da Reflektionen der Felder an den Rénder des Simulationsgebietes unterdriickt werden. In Ab-
bildung [4.9]ist zudem der Einfluss der Diskretisierung auf die Simulationsergebnisse gezeigt.
Wiederum wurden drei orthogonale Dipole inkohirent iiberlagert. Fiir grobe Diskretisierungen
ist eine deutliche Abweichung von der erwarteten isotropen Abstrahlung zu sehen. Die verblei-
benden Artefakte bei groBen Winkeln waren auch nach Riicksprache mit der Firma Lumerical
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Abb. 4.9: Simulationen der Emission eines isotrop emittierenden Emitters im Vakuum: Einfluss der Dis-
kretisierung auf die Simulationsergebnisse. Fiir grobe Diskretisierungen ist eine deutliche Ab-
weichung von der erwarteten isotropen Abstrahlung zu sehen.

fiir Dipole im Vakuum nicht zu eliminieren. Bei der Simulation von OLEDs und der Anwen-
dung der Fernfeldtransformation treten diese jedoch nicht auf.

4.3 SETFOS

Das Programm SETFOS (englisch: Semiconducting Thin Film Optics Simulator) der Firma
Fluxim erlaubt die elektrische und optische Simulation von Diinnschichtbauelementen [168]].
Im Rahmen dieser Arbeit wird das Emissions-Modul von Setfos benutzt. Dazu wird eine Emis-
sionszone innerhalb der OLED definiert. Emissionsspektrum sowie der Schichtaufbau inklusi-
ve der optischen Materialparameter werden angegeben. Darauf basierend berechnet Setfos die
winkel- und wellenldngenabhédngige Emission der OLED. Dabei wird auch die Emission in
Wellenleitermoden mitberiicksichtigt. Als Ergebnis erhélt man somit die Abstrahlung als eine
Funktion der Propagationskonstante 3 bzw. des effektiven Brechungsindex n.g, die beide als
verallgemeinerte Winkel aufgefasst werden konnen. Auf diese Weise kann ermittelt werden, in
welche Mode bzw. in welchen Winkelbereich welcher Anteil der abgestrahlten Leistung emit-
tiert wird.
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4 Simulationsmethoden

Das Modell, das den optischen Setfos-Simulationen zugrunde liegt, geht auf Chance, Prock
und Silbey zuriick und wurde von Barnes in und Nowy in eingehend beschrie-
ben. Dabei wird ein angeregtes Exziton als klassischer, getriebener und gedampfter harmoni-
scher Oszillator modelliert. Die Bewegungsgleichung fiir das Dipolmoment p des emittierenden

Dipols ist gegeben durch:
2

2

275+w3p = %Er—bofl—f,
wobei @y die Resonanzfrequenz des ungeddmpften Systems, m die effektive Masse und e die
Elementarladung eines Elektrons ist. E, ist das elektrische Feld an der Stelle des Dipols, das
von der Umgebung zuriickreflektiert wird. by beschreibt die Ddmpfung des Dipols im Vakuum
bzw. die radiative Zerfallsrate. Es ldsst sich nun zeigen, dass die effektive Zerfallsrate b eines

Dipols in einer reflektierenden Umgebung gegeben ist durch [112 [113]]:

b o2

2o+ Im(E
bo +mwpobo m(Eo),

wobei E( die komplexe Amplitude des reflektierten Feldes E, = Ey[—i(® — ib/2)t] und pg die
Anfangsamplitude des oszillierenden Dipols ist. Die effektive Zerfallsrate b ist das Inverse der
Lebensdauer des Dipols. Die Beziehung b(Ey) lésst sich in eine Abhingigkeit der Rate b von
den Fresnel-Reflexionskoeffizienten r(f3) der Schichtstruktur iiberfiihren [112} [170H172]:

b(F).
Fo= /O £(B.r(B))dB.

Die Zerfallsrate ist demnach eine Funktion eines Integrals F tiber eine Funktion f(f,r(B)). Da-
bei wird eine Integration iiber alle Emissionswinkel bzw. Propagationskonstanten 3 ausgefiihrt.
Uber eine Betrachtung des Integranden in infinitesimalen Bereichen d8 kann somit bestimmt
werden, welcher Anteil der abgestrahlten Gesamtleistung in welchen Emissionswinkel bzw.
in welche Mode 8 emittiert wird. Aus der Kenntnis der Reflexionskoeffizienten der Struktur,
die den Dipol umgibt, kann somit die winkel- und wellenlédngenabhiingige Emission ermittelt
werden. Die Reflexionskoeffizienten wiederum konnen fiir Mehrschichtsysteme mit Hilfe der
T-Matrix-Methode ermittelt werden (sieche Abschnitt[4.T]).
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5 Bragg-Gitter in ITO-Anoden

In diesem Kapitel werden Bragg-Gitter in ITO-Anoden von Aufdampf-OLEDs aus kleinen Mo-
lekiilen untersuchtEl Die Verwendung von Gitterstrukturen dient dazu, durch Bragg-Streuung
gefiihrte Moden aus den OLEDs auszukoppeln (siehe Abschnitt 2.4). Unter den verwendeten
OLED-Materialien weist die ITO-Anode einen vergleichsweise hohen Brechungsindex auf. Da-
durch ist typischerweise insbesondere der Fiillfaktor der TEg-Mode in der ITO-Schicht recht
hoch [48]. Deshalb wurde die Oberseite der ITO-Anode als Ort fiir die Strukturierung gewihlt,
um eine effiziente Auskopplung durch die Bragg-Gitter zu erzielen.

Die Bragg-Gitter wurden mit einem kombinierten Verfahren aus Laserinterferenzlithographie
(LIL) und physikalischem Plasmaitzen hergestelltEl Ein Vorteil der gewihlten Herstellungs-
technologien besteht in ihrer Skalierbarkeit bis hin zu groBflachigen industriellen Anwendun-
gen. So wurde gezeigt, dass sich mit LIL Flichen bis zu 4 m? strukturieren lassen [553]].

Im Rahmen der hier diskutierten Untersuchungen wurden OLEDs mit ein- und zweidimen-
sionalen Bragg-Gittern hergestellt und eine Charakterisierung der Gitterstrukturen (Abschnitt
[5.1.3) und der hergestellten OLEDs durchgefiihrt (Abschnitt [5.2)). Die experimentellen Ergeb-
nisse fiir OLEDs mit verschiedenen Gitterperioden werden in den Abschnitten [5.3] und [5.4] mit
T-Matrix- und FDTD-Simulationen der Bauteile verglichen. Diese beleuchten insbesondere die
verschiedenen gefiihrten Moden im Bauteil und deren Auskopplung durch die Bragg-Gitter. Zu-
dem wird in Abschnitt[5.5.1|der Einfluss der Gittertiefe experimentell und simulativ behandelt.
In Abschnitt [5.5.2] werden abschliefend Untersuchungen zur Bauteileffizienz der hergestellten
OLEDs mit Bragg-Gittern diskutiert.

5.1 Herstellung

Im Folgenden wird die Herstellung der OLEDs aus kleinen Molekiilen sowie die Herstellung
der Bragg-Gitter und deren experimentelle Charakterisierung beschrieben. Weitere Details zu
den verwendeten Materialien und Prozessen sind in Kapitel [3|zu finden.

ITeile der Ergebnisse dieses Kapitels wurden bereits in den Referenzen [173-176] verdffentlicht.

2Die Auslegung der Gitterstrukturen und OLEDs, der Aufbau der Messsysteme, die Vermessung der Bauteile
sowie die Bauteilsimulation und die Interpretation der Ergebnisse anhand der Simulationen waren Gegen-
stand dieser Arbeit. Die Entwicklung der technologischen Prozesse zur Herstellung der Bragg-Gitter in ITO
durch Laserinterferenzlithographie (siehe Abschnitt[5.T.2Jund[5.1.3)) wurde in Zusammenarbeit mit Ulf Geyer
durchgefiihrt und ist in dessen Dissertation ausfiihrlich beschrieben [143].
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Abb. 5.1: Aufbau der hergestellten OLEDs aus kleinen Molekiilen. Es handelt sich hierbei um Bottom-
emission-Bauteile, bei denen die Lichtemission durch die Substratseite erfolgt. Der Ausgangs-
punkt fiir die OLED-Herstellung war ein mit ITO vorbeschichtetes Glassubstrat. Alle weiteren
verwendeten Materialien wurden durch thermisches Verdampfen abgeschieden.

5.1.1 OLED-Herstellung

In Abbildung [5.1]ist der Aufbau der verwendeten OLEDs aus kleinen Molekiilen dargestellt.
Es handelt sich hierbei um Bottom-emission-Bauteile, bei denen die Lichtemission durch die
Substratseite erfolgt. Der Ausgangspunkt fiir die OLED-Herstellung war ein mit ITO vorbe-
schichtetes Glassubstrat. Die Dicke der ITO-Anoden betrug 130 nm. Alle weiteren verwendeten
Materialien wurden durch thermisches Verdampfen abgeschieden (sieche Abschnitt [3.2.3). Auf
das mit ITO vorbeschichtete Substrat wurde zunéchst eine 50 nm dicke Lochtransportschicht
aus o-NPD aufgebracht, die auch die Injektion von Lochern erleichtert. Zudem stellt oc-NPD
wegen seines hohen LUMO-Niveaus von -2,3 eV eine Elektronenblockschicht dar [133]]. Auf
o-NPD folgten 25 nm des Emittermaterials Alqz:DCM, wobei eine Dotierung von 3 mol%
des Farbstoffs DCM verwendet wurde. Dadurch ergab sich eine Bauteilemission mit einem
spektralen Maximum bei ca. 49 = 600 nm. Nach der Emitterschicht wurde eine 25 nm dicke
Schicht BCP aufgebracht. BCP fungiert durch sein HOMO-Niveau von -6,5 eV als Lochblock-
schicht. Eine 20 nm dicke Schicht Alqz sorgte schlieBlich als Elektroneninjektions- und Trans-
portschicht fiir einen guten Kontakt zur Kathode. Zudem vergroBert diese Schicht den Abstand
der Emissionszone zur Kathode und unterdriickt dadurch quenching-Prozesse durch die Metall-
kathode. Die Kathode besteht aus einer Calciumschicht gefolgt von Aluminium. Die HOMO-
und LUMO-Niveaus der verwendeten Materialien sind in Abbildung [5.2((a) dargestellt und den
Referenzen [56), entnommen. Auf einem Substrat wurden jeweils vier OLEDs
mit einer aktiven Fldche von je 5Smm x 5mm hergestellt. Fiir eine detailliertere Beschreibung
des Probendesigns sei auf die Referenzen [142, [145] verwiesen. Nach der Herstellung wurden
die Substrate verkapselt (siche Abschnitt[3.2.4), um eine Charakterisierung unter Umgebungs-
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a)

ITO
-4,7 eV

-6,5eV

Abb. 5.2: (a) HOMO- und LUMO-Niveaus der verwendeten Materialien. (b) Vier leuchtenden OLEDs
mit einer aktiven Fldache von je 5mm x 5 mm auf einem Substrat.

bedingungen zu erlauben. Abbildung [5.2b) zeigt ein hergestelltes Substrat mit vier OLEDs im
Betrieb.

5.1.2 Gitterherstellung

Die Herstellung der Gitter erfolgte durch eine Kombination aus Laserinterferenzlithographie
und physikalischem Plasmaétzen. Dieses Verfahren wurde von Ulf Geyer entwickelt und ist
in [143] beschrieben. In Abbildung[5.3]sind die verschiedenen Prozessschritte zur Herstellung
der ITO-Gitter dargestellt. Zunéchst wurde das mit I'TO vorbeschichtete Glassubstrat der Gro-
Be 25mm x 25mm mit Hilfe des Aufschleuder-Verfahrens mit einer 200 nm dicken Schicht
des Positivfotolacks Allresist AR-P 3170 versehen. Zur Verbesserung der Haftung des Foto-
lacks wurde eine Monolage HMDS (Hexamethyldisilazan) als Haftvermittler fiir den hydro-
phoben Fotolack aufgebracht. Dies geschah in einem Exsikkator, in dem das Substrat HMDS-
Diéampfen ausgesetzt wurde. Nach dem Aufbringen des Fotolacks erfolgte eine Belichtung mit-
tels Laserinterferenzlithographie. Bei der anschlieBenden Entwicklung des Lacks l6sen sich die
belichteten Bereiche ab. Durch Einstellen des Winkels zwischen den beiden Teilstrahlen konnte
bei der Laserinterferenzlithographie jeweils die gewiinschte Gitterperiode gewihlt werden (sie-
he Abschnitt[3.2.5)). Fiir die Herstellung zweidimensionaler Gitter wurde die Probe nach einer
ersten Belichtung mit halber Dosis um 90° gedreht und ein weiteres Mal belichtet. Da sich der
Fotolack nicht direkt als Atzmaske eignet, wurde auf den Fotolack eine 50nm dicke Chrom-
schicht aufgedampft, die nach einem Lift-off-Schritt als Atzmaske diente. Nach dem physikali-
schen Atzen durch ein Argon-Plasma wurde die Chromschicht mit Hilfe einer nasschemischen
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Abb. 5.3: Herstellung der Bragg-Gitter in der ITO-Schicht. (1) Aufbringen einer Monolage HMDS (He-
xamethyldisilazan) als Haftvermittler fiir den hydrophoben Fotolack. (2) Aufschleudern des
Fotolacks. (3) Belichtung mittels Laserinterferenzlithographie. (4) Entwicklung des Fotolacks.
(5) Aufdampfen einer Chromschicht. (6) Lift-off-Schritt. (7) Atzprozess mit Argon-Plasma.
(8) ITO-Gitter nach Entfernen der Chrommaske mit Hilfe einer nasschemische Chrométze.
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Abb. 5.4: Atztiefe in ITO iiber der Atzzeit. Nach ca. 2355 ist die 130nm dicke ITO-Schicht abgetragen
und der Abtrag geht verlangsamt im Glassubstrat weiter. (adaptiert aus Referenz )

Chromitze (Microposit Chrometch 18) entfernt. Die Chromiitze hat keinen Einfluss auf das
ITO. In Abbildung ist die Atztiefe in ITO iiber der Atzzeit aufgetragen. Nach ca. 2355
ist die 130nm dicke ITO-Schicht abgetragen und der Abtrag geht verlangsamt im Glassub-
strat weiter. Zundchst wurden OLEDs mit einer Gittertiefe von 40-50nm hergestellt, was einer
Atzzeit von 100s entspricht. Die Gitter sollten einerseits tief genug sein, um Moden effizient
zu streuen [178]], andererseits sind fiir sehr tiefe Gitter aufgrund der verinderten elektrischen
Bauteileigenschafen geringere Gesamteffizienzen zu erwarten, was sich bei einer Variation der
Gittertiefe auch herausstellte (sieche Abschnitt[5.3.).

5.1.3 Gittercharakterisierung

Um die Qualitét der Gitter zu bestimmen, wurden diese mit einem Rasterelektronenmikroskop
(REM; englisch: scanning electron microscope, SEM) untersucht. In Abbildung|[5.5]sind REM-
Aufnahmen von ein- und zweidimensionalen Gittern in ITO zusehen. Die Periode der darge-
stellten Gitter betrdgt jeweils 350nm. Zur Untersuchung der Topologie der ITO-Gitter wurde
ein Rasterkraftmikroskop (englisch: atomic force microscope, AFM) Nano Wizard II der Fir-
ma JPK verwendet. Dieses AFM erreicht eine Hohengenauigkeit von unter 1 nm. In Abbildung
[5.6(a) ist eine AFM-Aufnahme eines zweidimensionalen Gitters in ITO dargestellt. Abbildung
@b) zeigt das Profil des zweidimensionalen Gitters, aus dem eine Gittertiefe von etwa 50nm
ermittelt werden kann. Bei mehreren Messungen auf einem einzelnen Substrat war die Stan-
dardabweichung der ermittelten Hohe geringer als 5nm. Die Homogenitét der Gitterstrukturen
inklusive ihrer Periodizitit, der Tiefe und des Tastverhiltnisses lassen sich durch eine Methode
untersuchen, die die Resonanzen gefiihrter Moden in den hergestellten Gitterstrukturen analy-
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5 Bragg-Gitter in ITO-Anoden

Abb. 5.5: REM-Aufnahmen von Gittern in ITO: (a) eindimensionale Gitter, (b) zweidimensionale Gitter.
Die Periode der dargestellten Gitter betrigt jeweils 350 nm.
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Abb. 5.6: (a) AFM-Aufnahme eines zweidimensionalen Gitters in ITO. (b) Profil des zweidimensionalen
Gitters, aus dem eine Gittertiefe von etwa 50nm ermittelt werden kann.

66



5.2 Experimentelle Ergebnisse

120
o

0o 100f

G

- 80}

C

IS

S 6ot

o

=

5 ao0f

c

~ ®
20}

O 1 1 1 1 1 1
20 40 60 80 100 120 140 160
Schichtdicke / nm

ADD. 5.7: Flichenwiderstand R der ITO-Schicht als Funktion der Schichtdicke. Bis zu einer Dicke von
40nm zeigt sich ein ohmsches Verhalten gemi R = p /d. (adaptiert aus Referenz )

siert . Uber eine Distanz von 5 mm war ein Drift dieser Resonanzen von nur 2 nm messbar,
was einer relativen Verschiebung von AL /A = 0,4 % entspricht .

Da die ITO-Schicht in den OLEDs als Anode fungiert, ist bei Gitter-OLEDs mit verdnderten
elektrischen Eigenschaften zu rechnen. Die Auswirkungen des Materialabtrags auf den Fli-
chenwiderstand Ry der ITO-Schicht wurden in einem Vierpunkt-Messplatz untersucht [[180]].
In Abbildung |’51| ist zu sehen, dass die verbleibende Schicht bis zu einer Dicke von 40nm ein
ohmsches Verhalten gemiB Ro = p/d zeigt [181]], wobei p der spezifische Widerstand und d
die Dicke des Materials ist.

5.2 Experimentelle Ergebnisse

Es wurden verschiedene OLEDs mit ein- und zweidimensionlen Bragg-Gittern hergestellt. Die
Gitterperiode wurde dabei zwischen 300 nm und 600 nm variiert. In Abbildung [5.8|(a) ist das
REM-Bild eines FIB-Schnittes (englisch: focussed ion beam, FIB) durch eine OLED mit einem
eindimensionalen Bragg-Gitter zu sehen. Die Gitterperiode betrigt A, = 300 nm und die Gitter-
tiefe 70 nm. Man sieht, dass die Gitterflanken nicht senkrecht stehen, sondern einen Winkel von
ca. 30° zur Normalen der Substratoberfliche aufweisen, was positiv fiir die Funktion der nach-
folgenden OLED-Schichten ist. Bedingt durch den Aufdampfprozess, der zur Abscheidung der
OLED-Materialien verwendet wurde, driickt sich die Gitterperiodizitit bis hin zur Metallka-
thode durch. Abbildung [5.8|b) zeigt eine groBflichige REM-Aufnahme einer OLED-Kathode.
Auch hier ist die Periodizitit der Kathode gut zu erkennen. Die Bragg-Gitter wirken in Reflexi-

67



5 Bragg-Gitter in ITO-Anoden

1 pm e P E AR P P A NS e L st i sk

Abb. 5.8: (a) REM-Bild eines FIB-Schnittes durch eine OLED mit einem eindimensionalen Bragg-
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Gitter mit Periode A, = 300 nm und Gittertiefe 70 nm. (b) groflichige REM-Aufnahme einer
OLED-Kathode inklusive eines FIB-Schnittes. (c) Fotografie einer strukturierten OLED. Durch
Beugung des einfallenden Lichtes an den Bragg-Gittern ergibt sich ein typischer schillernder
Glanz.
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Abb. 5.9: Goniometrische Messung: Der Polarwinkel 8 zur Normalen der Substratoberfliche und der
Azimutwinkel ¢ konnen getrennt von einander variiert werden. Im verwendeten Goniometer-
messplatz wird die OLED relativ zu einem ortsfesten Lichtwellenleiter gedreht. Weitere Details
zu dem verwendeten Messplatz sind in Abschnitt zu finden.

on wie Beugungsgitter und verleihen den strukturierten OLEDs einen schillernden Glanz (siehe
Abbildung [5.8(c)).

Zur Vermessung der winkelaufgelosten und spektralen Bauteilemission wurde zunéchst auf
ein Schwenkarm-Goniometer zuriickgegriffen, das in [[144] eingehend beschrieben ist. Bei die-
sem Aufbau wird eine Multimode-Glasfaser (Kerndurchmesser 400 ptm) um das zu vermessen-
de ortsfeste Bauteil herumgefiihrt. Das durch die Glasfaser eingefangene Licht wird schlieBlich
mit einem Spektrometer (Acton Research Corporation SpectraPro-300i) analysiert. Mit diesem
Aufbau war jedoch nur ein eingeschrinkter Winkelbereich messbar. Deshalb wurde im Rahmen
dieser Arbeit ein neuer Goniometermessplatz aufgebaut, der sich insbesondere bei Messungen
iiber den vollen Halbraum als sehr vorteilhaft erwies. Bei diesem neuen Aufbau wird die OLED
relativ zu einem ortsfesten Lichtwellenleiter gedreht. Details zu dem verwendeten Messplatz
sind in Abschnitt [3.3.2] zu finden. Bei der goniometrischen Messung konnen der Polarwinkel
0 zur Normalen der Substratoberfliche und der Azimutwinkel ¢ getrennt voneinander variiert
werden. In Abbildung[5.9]sind die beiden Winkel dargestellt.

Abbildung [5.10(a) zeigt die Emission einer strukturierten OLED in den gesamten Halbraum
bei einer Wellenldnge von Ay = 600 nm. Die OLED hat ein eindimensionales Bragg-Gitter der
Periode A, = 550 nm. Deutlich sind vertikale Streifen bzw. Maxima bei gewissen Winkeln (z.B.
bei ¢ = 0°, 0 ~ 32°) zu erkennen, die sich durch Auskopplung von gefiihrten Moden aus der
OLED ergeben. Zusitzlich sind weitere weit schwichere Maxima zu erkennen, die auf weitere
Moden oder Bragg-Streuung hoherer Ordnung hindeuten. Messungen wie in Abbildung|[5.10(a)
gezeigt, dauern mit der oben beschriebenen Messmethode, bei der der Halbraum sequentiell ab-
gefahren wird, bis zu 12 Stunden. Wihrend dieser Zeit kommt es bei den verwendeten OLEDs
zu Degradationseffekten. Fiir die Abbildung[5.10(a) wurde dieser Effekte herausgerechnet (sie-
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5 Bragg-Gitter in ITO-Anoden

Abb. 5.10: (a) Emission einer strukturierten OLED in den gesamten Halbraum bei einer Wellenlidnge von
Ao = 600 nm. Die OLED hat ein eindimensionales Bragg-Gitter der Periode A, = 550 nm.
(b) Emission der OLED, dargestellt ohne die Korrektur der Bauteildegradation wihrend der
Messung.

he hierzu auch Abschnitt[3.3.2). In Abbildung[5.10(b) ist zum Vergleich die Messung der selben
OLED mit eindimensionalem Bragg-Gitter ohne die Korrektur der Bauteildegradation wihrend
der Messung dargestellt. Die Abbildungen [5.11](a)-(c) zeigen die Emission einer OLED mit
einem zweidimensionalen Gitter der Periode A, = 550 nm fiir verschiedene emittierte Wellen-
langen. Durch das zweidimensionale Gitter sind hier neben vertikalen Maxima auch Maxima
in Form von horizontalen Streifen erkennbar. Weiterhin wird deutlich, dass die Position der
Maxima von der Wellenldnge abhingig ist.

Im Folgenden sollen die Erhohungen im Emissionsspektrum der strukturierten OLEDs be-
stimmten gefiithrten Moden zugeordnet werden. Dazu wird das Emissionsspektrum als Funktion
des Polarwinkels 6 aufgetragen. Der Azimutwinkel wurde dabei zu @ = 0° gewihlt, so dass die
betrachtete Einfallseben den reziproken Gittervektor G = G- &, enthilt. Diese Anordnung ist
in Abbildung[5.12] dargestellt. Abbildung[5.13]zeigt Falschfarbendarstellungen dieser Messun-
gen an OLEDs mit eindimensionalen Bragg-Gittern. Dabei wurde die Intensitit der Emission
als Funktion der Wellenlénge Ao und des Polarwinkels 0 aufgetragen. Die Messergebnisse stam-
men von einer unstrukturierten OLED und sieben OLEDs mit Bragg-Gittern mit Gitterperioden
von 600 nm bis 300 nm. Die unstrukturierte OLED zeigt ein Maximum des Emissionspektrums
bei ca. A = 600 nm und einem Winkel von 6 = 0°. Zu hohen Winkeln hin fllt die Emission des
unstrukturierten Bauteils in der typischen Art und Weise lambertsch ab (siehe Abschnitt[2.3.1).
Die OLEDs mit Bragg-Gittern in der ITO-Anode zeigen dagegen Maxima bei Auskoppelwin-

30bwohl in diesem Fall kein Licht einfillt, sondern emittiert wird, wird hier der Begriff Einfallsebene verwen-
det.
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a) A =580 nm

Abb. 5.11: Emission einer OLED mit einem zweidimensionalen Gitter der Periode A, = 550 nm bei
verschiedenen Wellenldngen.
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Abb. 5.12: Messprinzip fiir die Charakterisierung von OLEDs mit eindimensionalen Gittern. Der Azi-
mutwinkel wurde dabei zu ¢ = 0° gewihlt, so dass die betrachtete Einfallsebene den rezi-
proken Gittervektor G = G- &, enthilt. Uber einen Polarisator vor der Lichtleitfaser kann
zwischen TE- und TM-Polarisation unterschieden werden.
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Abb. 5.13: (a) Emission des Referenzbauteils ohne Bragg-Gitter. (b) bis (h) Emission von OLEDs mit
eindimensionalen Bragg-Gittern als Funktion der Wellenlinge Ay und des Polarwinkels 6
(bei einem Azimutwinkel von ¢ = 0°). Es wurden OLEDs mit Gitterperioden von 600 nm bis
300 nm untersucht.
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Abb. 5.14: Auskoppelwinkel des Hauptmaximums als Funktion der Gitterkonstante A, fiir die Emissi-
onswellenldnge A9 = 600 nm. Die eingezeichnete Linie ist ein Fit der Funktion welche
die Bragg-Streuung von gefiihrten Moden am Gitter beschreibt. Fiir den Fitparameter nes
ergibt sich daraus neg = 1,60.

keln 6y, die eine Dispersion 64 (Ag) aufweisen. Neben sehr stark hervortretenden Maxima sind
auch schwichere Maxima bei anderen Winkeln vorhanden. Mit abnehmender Gitterkonstante
bewegen sich die Maxima zudem zu kleineren Auskoppelwinkeln 64 hin. Fiir das Emissions-
maximum der Bauteile bei 49 = 600nm sind die Auskoppelwinkel 64 als Funktion der Git-
terkonstante A, in Abbildung [5.14] aufgetragen. Diese Datenpunkte wurden mit der Funktion

64 = arcsin (l’leff — A&) (5.1)
X

und dem Fitparameter nqs gefittet, wobei nef als Realteil des effektiven Brechungsindex einer
gefithrten Mode zu verstehen ist. Gleichung [5.1] ergibt sich aus Gleichung [2.T1} An der ein-
gezeichneten Fit-Kurve in Abbildung [5.14] sieht man, dass sich fiir ne = 1,60 eine sehr gute
Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten ergibt. Dies deutet darauf hin, dass die Ma-
xima in der Emission der OLEDs mit strukturierten ITO-Anoden durch Bragg-Streuung und
Auskopplung von gefiihrten Moden entstehen.

Abbildung[5.T5|zeigt die Emissionsspektren der gleichen Bauteile wie Abbildung[5.13] aller-
dings gemessen in einer Einfallsebene die senkrecht auf dem reziproken Gittervektor G=G-e,
steht. Der Azimutwinkel ist hier ¢ = 90°. Auch in diesen Messungen sind Auskoppelmaxima
zu sehen, allerdings unter wesentlich hoheren Winkeln. Dass die Emission in der yz-Ebene auch
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Abb. 5.15: Emission der selben Bauteile wie in Abbildung allerdings gemessen in einer Einfalls-
ebene (yz-Ebene), die senkrecht auf dem reziproken Gittervektor G = G- &, steht. Der Azi-
mutwinkel ist hier ¢ = 90°. (a) Emission des Referenzbauteils ohne Bragg-Gitter. (b) bis (h)
Bauteile mit eindimensionalen Gittern mit Perioden zwischen 600 nm und 300 nm.
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v

OLED mit 1D-Gitter in x-Richtung

Abb. 5.16: Schematische Darstellung der Auskopplung von gefiihrten Moden in die yz-Ebene durch ein
eindimensionales Gitter in x-Richtung. Durch Bragg-Streuung am Gitter verschwindet die
x-Komponente des Wellenvektors und der gestreute Wellenvektor liegt in der yz-Ebene.

durch ein Bragg-Gitter in x-Richtung beeinflusst wird, ist wie folgt zu verstehen. Fiir ¢ = 90°
ist der Auskoppelwinkel gegeben durch:

k
sin@y = . (5.2)
ko

Damit die Auskopplung in der yz-Ebene und damit senkrecht zum reziproken Gittervektor (die-
ser zeigt in x-Richtung) stattfindet, muss die Bragg-Streuung am Gitter zu einer verschwinden-
den x-Komponente des Wellenvektors fiithren:

K.o=ke—Gy=0.

In Abbildung [5.16)ist dieser Fall graphisch veranschaulicht. Daraus folgt

und

ky = /B2 —G2.

Dies fiihrt mit Gleichung[5.2] schlieBlich zu
2
64 = arcsin | |/ n2— (ﬁ) , (5.3)
Ay

wobei Gy = 21t/ A, und negr = B /ko benutzt wurde. Fiir eine Wellenldnge von A9 = 600 nm und
eine Gitterperiode von A, = 400nm fiihrt dies beispielsweise zu einem Auskoppelwinkel von
04 = 33,8° in der yz-Ebene mit ¢ = 90°.
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5 Bragg-Gitter in ITO-Anoden

Auch OLEDs mit zweidimensionalen Gittern wurden auf die oben beschriebene Art vermes-
sen. In Abbildung[5.17]sind die Emissionen von OLEDs mit zweidimensionalen Bragg-Gittern
als Funktion der Wellenldnge Ay und des Winkels 6 dargestellt. Die Gitterkonstanten reichen
dabei wiederum von A, = 600 nm bis A = 300 nm. Der Azimutwinkel betragt jeweils ¢ = 0°.
Aufgrund der Rotationssymmetrie der hergestellten zweidimensionalen Gitter fithren Messun-
gen mit ¢ = 0° und ¢ = 90° bei diesen Bauteilen zum gleichen Ergebnis. In den Messungen
sind sowohl die Maxima durch Modenauskopplung nach Gleichung [5.1] als auch die Maxima
durch Modenauskopplung nach Gleichung [5.3] vorhanden. Insbesondere bei dem Bauteil mit
einer Gitterkonstante von A, = 400 nm ist dies deutlich zu erkennen. Allgemein treten die Ma-
xima durch Modenauskopplung bei den OLEDs mit zweidimensionalen Bragg-Gittern in der
ITO-Schicht jedoch nicht so deutlich hervor wie bei den OLEDs mit eindimensionalen Gittern.
Die Gittertiefe war bei ein- und zweidimensionalen Gittern in derselben Groflenordnung und
kann hier nicht als Grund fiir die wesentlich schwicher ausgepridgten Maxima angefiihrt wer-
den. Die schwichere Auskopplung lédsst sich jedoch dadurch verstehen, dass die zusitzliche
Strukturierung in y-Richtung die Wirkung des Gitters in x-Richtung abschwicht, indem dieses
“durchbrochen” wird. Die Gittereffizienz ist insbesondere deshalb relevant, weil die Modenaus-
kopplung mit der Absorption der Mode konkurriert (siche hierzu auch Kapitel [§). Zudem ergibt
sich aus dem Herstellungsverfahren der zweidimensionalen Gitter tiber LIL, dass das Tastver-
h'ziltnisﬂ der Modulation in x-Richtung innerhalb einer Periode in y-Richtung stark variiert (sieche
Abbildung[5.3(b)). Dadurch weicht die Gitterform recht stark vom optimalen Tastverhiltnis von
T = 0,5 ab, was sich zusitzlich negativ auf die Gittereffizienz auswirkt [[182]].

Um die ausgekoppelten Moden niher zu klassifizieren, wurden Messungen mit einem Pola-
risationsfilter vor dem Lichtwellenleiter durchgefiihrt (siehe Abbildung [5.12). Auf diese Weise
kann zwischen TE- und TM-polarisierter Emission unterschieden werden. In Abbildung[5.18|(a)
und (b) sind Messungen der TE- und TM-Emission einer OLED mit einem eindimensionalen
Bragg-Gitter mit Periode A, = 550 nm dargestellt. Der Azimutwinkel betrigt ¢ = 0°. Deut-
lich zu sehen sind die Auskoppelmaxima in der TE-Emission. Hier scheinen sich zwei Maxima
bzw. ausgekoppelte Moden zu kreuzen (siehe Abschnitt [5.3). In der TM-Emission treten da-
gegen deutlich schwichere Maxima auf. Abbildung [5.18|c) zeigt die Emission des Bauteils
bei der Wellenldnge Ay = 600 nm als Funktion des Polarwinkels 6. Bei 6 = 31,75° sieht
man eine deutliche Erhohung der TE-Emission. In der TM-Emission sind dagegen nur sehr
schwache Maxima zu erkennen. Fiir die Darstellungen in den Abbildungen @kc) und (d)
wurden die Messungen beider Polarisationen bei 6 = 0° und A9 = 600 nm auf 1 normiert,
da das Bauteil wihrend der beiden Messungen degradiert ist, wie auch an dem leichten In-
tensitdtsabfall von links nach rechts zu erkennen ist. Generell erschwerte die Degradation den
Vergleich verschiedener Bauteile und Messungen erheblich. In Abbildung [5.18(d) ist das Spek-

“Das Tastverhéltnis 7 ist das Verhiltnis aus der Stegbreite B eines Gitters und dessen Gitterperiode A: T = B/A.
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Abb. 5.17: Emission von OLEDs mit zweidimensionalen Bragg-Gittern als Funktion der Wellenlénge Aq
und des Winkels 6. Die Gitterkonstanten reichen dabei von A, = 600 nm bis A, = 300 nm.
Der Azimutwinkel betrdgt jeweils ¢ = 0°. Aufgrund der Rotationssymmetrie der hergestellten
zweidimensionalen Gitter fithren Messungen mit @ = 0° und @ = 90° bei diesen Bauteilen

zum gleichen Ergebnis.
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Abb. 5.18: (a) und (b) TE- und TM-Emission einer OLED mit einem eindimensionalen Bragg-Gitter mit
Periode A, = 550 nm. Der Azimutwinkel betrdgt ¢ = 0°. (c) Vergleich der TE- und TM-
Emission des Bauteils bei der Wellenlidnge Ay = 600 nm als Funktion des Polarwinkels 6. Bei
0 = 31,75° sicht man eine deutliche Erhéhung der TE-Emission. (d) Spektrum des Bauteils
bei 6 = 31,75° in TE- und TM-Polarisation aufgespalten. Da es wihrend der Messungen
zu einer Degradation des Bauteils kam, wurden die Messergebnisse in (c) und (d) fiir beide
Polarisationen bei 8 = 0° und Ay = 600 nm auf 1 normiert.
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Abb. 5.19: (a) und (b) TE- und TM-Emission einer OLED mit einem Bragg-Gitter mit Periode A, =
400 nm. Der Azimutwinkel betrdagt ¢ = 0°. (c¢) Vergleich der TE- und TM-Emission des
Bauteils bei der Wellenldnge A9 = 600 nm als Funktion des Polarwinkels 6. (d) Spektrum des
Bauteils bei 8 = 6,5° in TE- und TM-Polarisation aufgespalten.

trum des Bauteils bei 8 = 31,75° dargestellt. Auch hier sieht man die deutliche Erh6hung der
TE-Emission. Abbildung [5.19|zeigt zum Vergleich nochmals die Emission einer OLED mit ei-
nem Bragg-Gitter mit Periode A, = 400 nm. Die Auskoppelmaxima sind hier etwas schmaler
und iiberdecken einen geringeren Winkelbereich. Das Maximum der Emission liegt hier bei ca.
Ao = 620 nm. Die vergleichsweise breiten Auskoppelmaxima der OLED mit dem ITO-Gitter der
Periode A, = 550 nm sind darauf zuriick zu fiihren, dass sich bei einer Wellenldnge von 600 nm
zwel Auskoppelmaxima iiberlagern, wie oben bereits erwihnt. Um dies ndher zu ergriinden und
die Auskoppelmaxima bestimmten gefithrten Moden und Streuordnungen zuordnen zu koénnen,
werden im Folgenden T-Matrix-Simulationen herangezogen.

5.3 T-Matrix-Simulationen

Im Folgenden sollen die gemessenen Auskoppelmaxima bestimmten gefiihrten Moden in den
OLEDs zugeordnet werden. Dabei wird die T-Matrix-Methode verwendet, um die Dispersi-
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Abb. 5.20: Mit der T-Matrix-Methode erstellte Ubersichtskarte der Funktion |E . o(nef)| fiir den TE-Fall
(a) und den TM-Fall (b) bei einer Wellenlidnge von Ay = 600nm. Zugrunde gelegt wurde die
Struktur der verwendeten Aufdampf-OLEDs. Die Minima hidngen mit exponentiell abfallen-
den Felder auBlerhalb der OLED-Struktur zusammen und weisen somit auf gefithrte Moden
hin.

onsrelationen w(k,) bzw. Ag(k,) der auftretenden Moden in den Bauteilen zu ermitteln. Die
Strukturierung der ITO-Anode wird dabei durch eine reduzierte ITO-Schichtdicke beriicksich-
tigt. Der Dispersion der verwendeten Materialien wird iiber komplexe Brechungsindizes n(Ap)
Rechnung getragen. Fiir jede Wellenldnge Ay konnen somit die effektiven Brechungsindizes
neff().o)El der gefiihrten Moden in der Struktur ermittelt werden. Wie in Abschnitt be-
schrieben, wird dazu fiir eine bestimmte Wellenldnge zunéchst eine Ubersichtskarte der Funkti-
on |E o(nesr)| erstellt. Die Minima dieser Funktion hiingen mit exponentiell abfallenden Feldern
aullerhalb der OLED-Struktur zusammen und weisen somit auf gefithrte Moden hin. Im Abbil-
dung ist dies fiir die verwendeten Aufdampf-OLEDs exemplarisch bei einer Wellenldnge
von A9 = 600nm dargestellt. Im TE-Fall erhélt man ein Minimum bei negr = 1,6 + 0,00444.
Es handelt sich hierbei um eine TEyp-Mode. Das Modenproﬁﬂ I(z) ist in Abbildung a)
dargestellt. Fiir den TM-Fall sind in Abbildung [5.20(b) zwei Minima zu erkennen. Fir neg =
2,140, 38i ergibt sich eine SPP-Mode. Das charakteristische SPP-Modenprofil ist in Abbildung
[5.21b) zu sehen. Das zweite Minimum in Abbildung [5.20(b) weist auf eine TM-Mode mit ei-
nem effektiven Brechungsindex von neg = 1,52+ 0,003 17 hin. Dies wird durch das Modenprofil
in Abbildung[5.21|c) bestitigt. Das Minimum dieser Mode im Bereich um z = 0, 15 pm ist kei-
ne Nullstelle. In Tabelle[5.1]sind die effektiven Brechungsindizes der drei Moden sowie weitere
Modenkennzahlen, auf die weiter unten eingegangen wird, exemplarisch fiir Ay = 600 nm aufge-
fithrt. Abbildung[5.21](d) zeigt die Dispersionsrelation der drei Moden. Man erkennt, dass sich
unterhalb einer gewissen Frequenz bzw. oberhalb von ca. A9 = 660nm keine TMp-Mode mehr

Hier sei nochmals darauf hingewiesen, dass nefr €ine Modenkennzahl und kein “mittlerer Brechungsindex”
einer Mode ist. Vergleiche hierzu Gleichung @und die daran anschlieenden Ausfithrungen.
®Modenprofil = Intensititsverteilung der Mode im Bauteil.
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Abb. 5.21: Modenprofile (Intensitdtsverteilungen) /(z) der drei gebundenen Moden in der hier betrach-
teten OLED-Struktur bei der Wellenlinge Ay = 600nm: (a) TEyp-Mode, (b) SPP-Mode, (c)
TMy-Mode. (d) Dispersionsrelationen @(k,) der drei Moden mit den Lichtlinien fiir Luft,
Glas und ITO .

ausbilden kann. Zur Identifikation der ausgekoppelten Moden mit den oben berechneten Moden
wurde anhand der Gleichung und mit negs = ky/ko ein Auskoppelwinkel zu jeder Wellenldn-
ge und Mode berechnet. In den Abbildungen [5.22] und [5.23] sind die berechneten Auskoppel-
winkel fiir die verschiedenen Moden jeweils mit den Messdaten iiberlagert dargestellt. Rechts
daneben sind jeweils die Dispersionsrelationen nach Anwendung der Bragg-Formel erster Ord-
nung zu sehen (siehe Gleichung [2.10)). Es wird deutlich, dass durch Bragg-Streuung Licht aus
gefithrten Moden in Bereiche oberhalb der Lichtlinie gestreut wird, was gleichbedeutend mit
der Auskopplung des Lichtes ist. Die gestreute TEg-Mode ist griin dargestellt. Dabei stellen
die durchgezogenen Linien das Ergebnis von Streuprozessen erster Ordnung und die gestrichel-
ten Linien das Ergebnis von Bragg-Streuung zweiter Ordnung dar. Die gestreute SPP-Mode
ist rot dargestellt, die gestreute TMp-Mode schwarz. Fiir beide gilt analog zur TEp-Mode, dass
die durchgezogenen Linien durch Bragg-Streuung erster Ordnung und die gestrichelten Linien
durch Bragg-Streuung zweiter Ordnung entstehen. Der Vergleich von Messung und T-Matrix-
Simulation zeigt, dass die Auskoppelmaxima von der TEy-Mode herriihren. Dies ist konsistent
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Abb. 5.22:
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Links: Berechneter Auskoppelwinkel der verschiedenen Moden, jeweils mit den Messdaten
tiberlagert, fiir OLEDs mit Gitterperioden von 600 nm bis 450 nm. Rechts daneben: Disper-
sionsrelationen nach Anwendung der Bragg-Formel erster Ordnung (siehe Gleichung 2.10).
Durch Bragg-Streuung wird Licht aus gebundenen Moden in Bereiche oberhalb der Lichtlinie
gestreut, was gleichbedeutend mit der Auskopplung des Lichtes ist.
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Links: Berechneter Auskoppelwinkel der verschiedenen Moden, jeweils mit den Messdaten
iberlagert, fiir OLEDs mit Gitterperioden von 400 nm, 350 nm und 300 nm. Rechts daneben:
Dispersionsrelationen nach Anwendung der Bragg-Formel erster Ordnung (siehe Gleichung
[2-10). Durch Bragg-Streuung wird Licht aus gebundenen Moden in Bereiche oberhalb der
Lichtlinie gestreut, was gleichbedeutend mit der Auskopplung des Lichtes ist.
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5 Bragg-Gitter in ITO-Anoden

| TE, [SPP| TMy |

Re(l’leff) 1,6 2,1 1,52
Im(7ef) 0,0044 | 0,38 | 0,0031
Absorptionsldnge (1/ct) /um 11 0,13 15
Fiillfaktor im Bereich ITO-Organik-Gitter / % 18 5,3 0,8
Fillfaktor in Emitterschicht / % 4 12,6 | 0,05

Tab. 5.1: Effektive Brechungsindizes, Absorptionsldngen, Fiillfaktoren im Bereich des ITO-Gitters
(£25nm um die ITO-Organik-Grenzfliche) und Fiillfaktoren in der Emitterschicht fiir die drei
Moden im Bauteil bei einer Wellenlinge von Ay = 600nm. Die Fiillfaktoren sind in Prozent
der tiber die z-Richtung aufintegrierten Modenintensititen angegeben. Die angegebene Absorp-
tionsldnge bezieht sich auf die Modenabsorption bei einer Ausbreitung der Moden parallel zu
den Schichtgrenzen der OLED und wurde mittels Gleichungberechnet.

mit der Messung der Polarisation der Auskoppelmaxima und der Ermittlung des effektiven Bre-
chungsindex iiber einen Fit gemif Abbildung und Gleichung[5.1{zu Re(negr) = 1,60.

Die Auskopplung der TEgp-Mode lisst sich qualitativ iiber die jeweiligen Modenprofile und
die Fillfaktoren der Moden in den verschiedenen Schichten verstehen. Voraussetzung fiir die
Bragg-Streuung einer Mode am Gitter ist ein nichtverschwindender Uberlapp der Mode mit
der Gitterstruktur. Der Fiillfaktor der Mode muss demnach im Bereich der ITO-Organik-Grenz-
schicht bzw. des Gitters moglichst hoch sein. In Tabelle [5.1] sind neben den effektiven Bre-
chungsindizes auch die Fiillfaktoren der Moden im Bereich des ITO-Organik-Gitters (£25nm
um die ITO-Organik-Grenzfliche) und in der Emitterschicht angegeben. Zusitzlich sind die
Absorptionsldngen der Moden aufgefiihrt, die man iiber die Imaginérteile der effektiven Bre-
chungsindizes erhilt.

Die TE(p-Mode hat einen Fiillfaktor von 4 % in der Emitterschicht. Die Dipolmomente der
Emitter haben durch den Aufdampfprozess keine Vorzugsrichtung und sind isotrop verteilt
[100]. Dadurch ergibt sich aus der Goldenen Regel (Gleichung [2.9), dass ein gewisser An-
teil des Lichts in die TEj-Mode emittiert wird, was einen Verlustkanal fiir das Bauteil darstellt.
Andererseits hat die TE)-Mode mit 18 % den groBten Uberlapp aller Moden mit dem Gitterbe-
reich. Die Absorptionslidnge von 11 um erlaubt eine Wechselwirkung mit dem Gitter iiber viele
Gitterperioden hinweg, so dass es zur kohédrenten Bragg-Streuung und Auskopplung der Mode
kommen kann.

Verglichen mit der TEg-Mode hat die SPP-Mode einen erheblich groBeren Uberlapp mit der
Emitterzone. Sie stellt demnach einen erheblichen Verlustkanal fiir das Bauteil dar. Allerdings
konnen diese Photonen im Gegensatz zum Licht in der TEp-Mode nicht effizient iiber Bragg-
Streuung ausgekoppelt werden. Der Fiillfaktor im Gitter-Bereich um die ITO-Organik-Grenz-
schicht ist mit 5,3 % relativ gering. Das Gitter driickt sich zwar bis zur Organik-Metall-Grenz-
schicht durch. Die Modulation ist dort jedoch wesentlich geringer. Zudem ist die Absorption
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5.3 T-Matrix-Simulationen
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Abb. 5.24: Vergleich der Messungen der TE- und TM-Emission am Bauteil mit A, = 550 nm mit den
T-Matrix-Simulationen. Bei genauerer Betrachtung scheint sich fiir die Bragg-Streuung erster
Ordnung der TMp-Mode ein Einkoppeln in die Mode statt einer Auskopplung der Mode zu
ergeben. Dies war mit den anderen Proben jedoch nicht reproduzierbar. In Kapitel [7] wird im
Rahmen eines gesonderten Experiments ndher auf Einkoppeleftfekte eingegangen.

der SPP-Mode so hoch, dass die Absorptionsldnge mit nur 130 nm unterhalb einer Gitterperiode
bleibt und eine effiziente Bragg-Streuung somit nicht méglich ist.

Die TMy-Mode hat mit 15 um zwar die grofte Absorptionsldnge aller drei Moden aufzuwei-
sen, allerdings ist der Fiillfaktor in der Emitterschicht mit 0,05 % wesentlich geringer als bei den
anderen beiden Moden. Zudem ist der Fiillfaktor der Mode im Bereich des ITO-Organik-Gitters
mit 0,8 % ebenfalls sehr gering. Dies deckt sich qualitativ mit den experimentellen Befunden
zur Polarisation der ausgekoppelten Moden in den Abbildungen [5.18]und [5.19] In diesen sind
fiir die TM-Polarisation im Vergleich zur TE-Polarisation nur sehr schwache Peaks zu sehen.
Abbildung [5.22|(c) zeigt, dass diese Peaks der TMy-Mode zuzuordnen sind. Bei genauerer Be-
trachtung scheint sich in Abbildung[5.24]fiir die Bragg-Streuung erster Ordnung der TMy-Mode
ein Einkoppeln in die Mode statt einer Auskopplung der Mode zu ergeben, da man Einbriichen
in den entsprechenden Bereichen sieht und keine Maxima. Deshalb ist in Abbildung [5.24] fiir
die OLED mit Gitterperiode A, = 550nm ein Vergleich der Messergebnisse fiir TE- und TM-
Polarisation mit der T-Matrix-Simulation dargestellt, der dies bestitigt. Derlei Einkoppeleffekte
waren jedoch nicht mit anderen Bauteilen zu reproduzieren, was auf die oben bereits erwédhnte
Reproduzierbarkeit des Herstellungsprozesses der OLEDs zuriickzufiihren ist. Da es sich bei
der Bragg-Streuung um einen kohérenten Streuprozess handelt, sind die damit verbundenen
Resultate bzgl. der absoluten Intensitiit sehr sensibel auf Anderungen der Bauteile von Charge
zu Charge. Dies gilt insbesondere fiir derart kleine Effekte, wie die Wechselwirkung der TMy-
Mode mit dem Gitter im obigen Fall. In Kapitel [7] wird im Rahmen eines gesonderten Experi-
ments niher auf den Sachverhalt eingegangen, dass es durch das Einbringen von Bragg-Gittern
auch zu Einkoppeleffekten statt zur Auskopplung von Moden kommen kann.
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Abb. 5.25: Bildschirmfoto des OLED-Aufbaus, der fiir die Simulation benutzt wurde. Angelehnt an
REM-Bilder von FIB-Schnitten durch die strukturierten OLEDs (siche Abbildung[5.8)) wurde
ein trapezformiges I'TO-Gitter modelliert.

5.4 FDTD-Simulationen

Im vorangegangenen Abschnitt wird durch T-Matrix-Simulationen eine qualitative Erkldrung
der Wirkung der Bragg-Gitter auf verschiedene Moden gegeben. Die T-Matrix-Simulationen
wurden fiir unstrukturierte OLEDs durchgefiihrt. Die Gitter wurden dabei durch eine reduzierte
ITO-Schichtdicke beriicksichtigt. Anhand der Fiillfaktoren der Moden in den relevanten Schich-
ten und durch Anwendung der Bragg-Formel [2.10| wurde der Einfluss des Gitters auf die Aus-
kopplung qualitativ diskutiert.

Im Folgenden wird die FDTD-Methode benutzt, um eine Simulation von strukturierten OLEDs
inklusive der Bragg-Gitter durchzufiihren. In Abbildung[5.25]ist ein Bildschirmfoto des OLED-
Aufbaus zu sehen, wie er in der FDTD-Simulation verwendet wurde. Angelehnt an REM-Bilder
von FIB-Schnitten durch die strukturierten OLEDs (siche Abbildung|[5.8) wurde ein trapezfor-
miges ITO-Gitter modelliert. In der Simulation wurde diese Gitterform bis zur Kathode bei-
behalten, da eine Umsetzung der eher wellenartigen Struktur der oberen Schichten, insbeson-
dere der Kathode, zu keinen zufriedenstellenden Ergebnissen fiihrte. Wie in Abschnitt @
beschrieben, wurde eine Limitierung auf zweidimensionale Simulationen vorgenommen. Be-
dingt durch die speziellen Anforderungen, die OLEDs mit Bragg-Gittern an das Simulations-
modell stellen, ist die Simulation in drei Dimensionen sehr zeitaufwindig und ermoglicht daher
kaum Iterations- oder Optimierungsschleifen. Durch die Vielzahl von Materialien und mogli-
chen Parametern sowie durch die Notwendigkeit zur inkohirenten Uberlagerung verschiedener
Dipolorientierungen und -positionen, ist dies jedoch zwingend erforderlich. Die Simulation in
zwei Dimensionen ermoglicht die Betrachtung eindimensionaler Bragg-Gitter und deren Ein-
fluss auf die Modenextraktion aus OLEDs, was im Folgenden beschrieben wird. Weitere Details
zum Simulationsprozess sind in Abschnitt[4.2.2] beschrieben.
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5.4 FDTD-Simulationen

In Abbildung [5.26] sind zunichst die Ergebnisse einer FDTD-Simulation einer unstruktu-
rierten OLED dargestellt. Abbildung [5.26(a) zeigt die Abstrahlung der OLED in das Glassub-
strat aufgeteilt in TE- und TM-polarisiertes Licht sowie die Summe beider Polarisationen. Die
leicht TE-polarisierte Abstrahlung fiir 6 > O findet man auch in den Messdaten unstrukturier-
ter OLEDs. In Abbildung [5.26(b) ist die Abstrahlung der OLED in den AuBenraum (Luft)
dargestellt. Am Glas-Luft-Ubergang wurde lediglich die Gleichung angewandt, die das
Brechungsgesetz und damit verbunden die Raumwinkelidnderungen am Glas-Luft-Ubergang
beschreibt. Zum Vergleich ist auch ein lambertsches Abstrahlprofil dargestellt. Ein Vergleich
mit der gemessenen Abstrahlcharakteristik ist in [5.26|c) dargestellt. In Abbildung [5.26|d) ist
ein Vergleich der Messdaten mit den Simulationsergebnissen nach Anwendung von Gleichung
@11 und den fresnelschen Formeln dargestellt. Man sieht, dass durch die Anwendung der fres-
nelschen Formeln die Lichtauskopplung aus dem Substrat fiir hohe Winkel leicht unterschitzt
wird. Dies ist dadurch zu verstehen, dass der am Glas-Luft-Ubergang zuriickreflektierte Anteil
des Lichts iiber eine Reflexion an der Kathode mehrfach die Mdoglichkeiten erhélt das Bauteil
zu verlassen. Bei der Variation der Emitterposition wurde die beste Ubereinstimmung mit den
experimentellen Daten fiir Emitter erreicht, die sich im oberen Bereich der Alq;:DCM-Schicht
an der Grenze zur Lochblockschicht befanden. Diese Emitterposition wurde fiir die weiteren
Simulationen beibehalten.

In Abbildung ist exemplarisch die FDTD-Simulation der Abstrahlung einer OLED mit
einem Bragg-Gitter der Periode 500nm dargestellt. Die Ergebnisse sind dabei einerseits nach
den drei verschiedenen Dipolorientierungen (2 x TM, 1 x TE) und andererseits nach der late-
ralen Position der Emitterdipole beziiglich des Bragg-Gitters (oberhalb eines “Gittertals” oder
oberhalb eines “Gitterberges”) aufgeschliisselt. Diese Aufschliisselung erlaubt einige Schluss-
folgerungen. Zunichst ist deutlich zu sehen, dass nur ein geringer Anteil des emittierten Lichts
von Dipolen, die senkrecht zu den Schichtebenen des Bauteils stehen (Dipol-Typ TMp), die
OLED verlassen kann. Licht von in der Schicht liegenden Dipolen (Dipol-Typen TE und TM 4 )
koppelt wesentlich effizienter aus. Dies ist nicht weiter verwunderlich, stellt jedoch ggf. eine
Stellschraube fiir weitere Bauteiloptimierungen dar.

Vergleicht man die Positionen 1 und 2 des Dipols TM 4 so sieht man bei Position 1 Einbriiche
und bei Position 2 Maxima in der Emission. Die laterale Position der Emitter im Bezug zum
Gitter spielt demnach eine wichtige Rolle fiir die Wechselwirkung des Gitters mit den Emittern
und den Moden. Nach Abschnitt [2.3.4] wird diese Abhingigkeit von der Umgebung des Emit-
ters durch die lokale Feldstirke der verschiedenen Moden hervorgerufen. Vereinfacht betrachtet
ist dies zumindest fiir den TM 4 -Dipol dadurch zu verstehen, dass bei Position 1, dort wo ITO
weggeitzt wurde (“Gittertiler”), aufgrund der geringeren Schichtdicke lokal keine TMy-Mode
existiert. Ein Emitter in diese Position kann demnach nicht direkt in die TMy-Mode emittieren.
Durch eine Wechselwirkung des direkt abgestrahlten Lichtes mit dem Gitter kann es allerdings
zu einer Einkopplung in die Mode kommen, was sich als fehlendes Licht in der Abstrahlung be-
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Abb. 5.26: (a) FDTD Simulation der Abstrahlung /(6gjas) einer unstrukturierten OLED in das Glassub-
strat bei A9 = 600nm (aufgeteilt in TE- und TM-Polarisation und deren Summe). (b) Abstrah-
lung 7(Bex) einer unstrukturierten OLED aus dem Glassubstrat heraus in den Auflenraum. Am
Glas-Luft-Ubergang wurde lediglich Gleichung angewandt. Zum Vergleich ist ein lam-
bertsches Abstrahlprofil dargestellt. (c) Vergleich der gemessenen Abstrahlcharakteristik mit
dem Simulationsergebnis. (d) Vergleich der Messdaten mit den Simulationsergebnissen nach
Anwendung von Gleichung 1T und den fresnelschen Formeln. Fiir groe Winkel wird bei
Anwendung der fresnelschen Formeln die Auskopplung leicht unterschitzt. (Alle Abstrahl-
profile wurden in Vorwirtsrichtung jeweils auf 7(¢ = 0°,6 = 0°) = 1 normiert.)
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Abb. 5.27: FDTD-Simulation der Abstrahlung einer OLED mit einem Bragg-Gitter der Periode A =
500nm bei der Wellenldnge Ay = 600nm in den AuBenraum. Die Darstellung ist aufgeschliis-
selt nach der Orientierung der Dipolmomente (Polarisation) der Emitter und der Position
der Emitter-Dipole relativ zum Gitter. Die Abstrahlprofile wurden so normiert, dass die Ge-
samtstrahlungsintensitit (Abbildung rechts unten) in Vorwirtsrichtung I(¢ =0°,0 =0°) =1
ergibt.
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5 Bragg-Gitter in ITO-Anoden

merkbar macht. Der Emitter TM p in Position 2 (oberhalb eines “Gitterberges™) kann direkt in
die TM|-Mode emittieren. Dieses Licht kann dann iiber das Gitter wieder ausgekoppelt werden
und macht sich als Maximum in der Abstrahlcharakteristik bemerkbar. Ein dhnlicher Fall, al-
lerdings hervorgerufen durch einen unterschiedlichen vertikalen Aufbau verschiedener OLEDs,
wird in Kapitel [7] diskutiert.

Neben Maxima und Einbriichen sind auch asymmetrische Resonanzen in den Simulations-
ergebnissen zu sehen. Insbesondere die Abstrahlung des TE-Dipols in Position 2 zeigt diese.
Sie sind sowohl fiir den Bragg-Streuprozess erster Ordnung bei ca. 8 = 23,5° als auch fiir den
Streuprozess zweiter Ordnung bei einem Winkel von etwas 8 = 53° zu erkennen. Diese soge-
nannten Fano-Resonanzen [[183] [184] treten bei der Kopplung diskreter Zustinde an ein Kon-
tinuum auf [183]], wenn es sowohl einen direkten Zerfallskanal zum Kontinuum als auch einen
resonanten Ubergang iiber einen Zwischenzustand in das Kontinuum gibt. Thre Ausprigung
bzw. Form hédngt vom Verhiltnis der resonanten zur nicht-resonanten Kopplung des Zustands
an das Kontinuum ab und kann als Interferenz dieser beiden Kanile verstanden werden. Bei
metallischen Bragg-Gittern sind Fano-Resonanzen als Woods-Anomalien in den Reflexionss-
pektren bekannt [186, [187]. Sie sind auf diskrete SPP-Zustinde zuriickzufiihren, die iiber das
Gitter angeregt werden konnen. Durch diese kommt es zu Interferenzeffekten mit dem direkt
am Gitter gestreuten Licht [I187H189]. Analog dazu deuten die Fano-Resonanzen in den Simu-
lationen der OLED-Emission auf Interferenzen zwischen der direkten Emission von Licht und
der Emission iiber den Zwischenzustand einer gefithrten Mode hin. Eine detaillierte Untersu-
chung dieser Phinomene wird im Rahmen dieser Arbeit nicht vorgenommen, da ausgeprigte
asymmetrische Fano-Resonanzen in den Messdaten nicht zu erkennen waren. Einerseits 1dsst
sich dies darauf zuriickfiihren, dass lediglich zwei diskrete horizontale Emitterpositionen und
eine vertikale Emitterposition beriicksichtigt wurden. Bei einer Simulation und Uberlagerung
einer Vielzahl von Zwischenpositionen wire mit einer Auswaschung der Resonanzen zu rech-
nen. Zudem kommt es in realen Bauteilen zu einer weiteren Auswaschung der Resonanzen
durch Inhomogenitéten innerhalb der OLEDs. Dies wire quasi eine inhomogene Verbreiterung
der Resonanzen im Vergleich zur Simulation.

Betrachtet man sich die Wirkung des Gitter auf die gesamte TE- und TM-Abstrahlung in den
Abbildungen [5.27] so bestitigen die FDTD-Simulationen die Messungen (siehe insbesondere
ADb. [5.18)) und die qualitativen Vorhersagen der Modenanalyse mit Hilfe der T-Matrix. In der
TM-Polarisation sind keine signifikanten Beitrige durch Modenauskopplung festzustellen. Es
sind lediglich schwache Maxima durch die Auskopplung der TMy-Mode vorhanden. Die SPP-
Mode ist in den Simulationsergebnissen nicht zu sehen. Einzig die TEp-Mode wechselwirkt
hinreichend stark mit dem Gitter, um einen signifikanten Beitrag zur Abstrahlcharakteristik
zu leisten. Zum Vergleich ist in Abbildung [5.27] (ganz rechts unten) auch ein lambertsches
Abstrahlprofil eingezeichnet.

Abbildung [5.28] zeigt die FDTD-Simulation der TE- und TM-Abstrahlung einer OLED mit
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Abb. 5.28: FDTD-Simulation der TE- und TM-Abstrahlung einer OLED mit einem Bragg-Gitter der Pe-
riode A = 550nm bei Ay = 600nm. Der Vergleich mit den Messergebnissen in der Abbildung
zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung der Dispersion und der Polarisation der ausgekop-
pelten Moden. Die Simulation bestétigt, dass das Hauptmaximum auf Bragg-Streuung erster
Ordnung der TEp-Mode zuriickzufiihren ist.

einem Bragg-Gitter der Periode A, = 550nm als Funktion der Wellenlinge Ay und des Win-
kels 6. Der Vergleich mit den Messergebnissen in der Abbildung [5.18] zeigt eine sehr gute
Ubereinstimmung der Dispersion und der Polarisation der ausgekoppelten Moden. Die Simu-
lation bestitigt auch, dass die Wirkung des Gitters auf die TE-Mode wesentlich stirker ist als
die Wirkung des Gitters auf die TM-Moden. Das Hauptmaximum ist auf Bragg-Streuung erster
Ordnung der TEp-Mode zuriickzufiihren. Weiterhin ist fiir die Bragg-Streuung zweiter Ordnung
im Gegensatz zum experimentellen Befund eine fano-dhnliche Resonanz bzw. ein Minimum in
der Abstrahlung zu erkennen (siehe hierzu obige Ausfiihrungen). Fiir die TMy-Mode sind wie
im Experiment nur schwache Auskoppelmaxima zu erkennen, deren Lage bzw. Dispersion sich
mit den experimentellen Ergebnissen sehr gut decken.

In Abbildung [5.29] sind die simulierten Abstrahlprofile von OLEDs mit Gitterperioden von
A, =300nm bis A, = 600nm als Funktionen der Wellenléinge und des Winkels 6 dargestellt.
Die Abstrahlprofile wurden dabei jeweils fiir die xz-Ebene gerechnet, fiir die ¢ = 0° gilt. Wie
oben fiir OLEDs mit Gittern der Perioden Ay = 500nm und A, = 550nm schon exempla-
risch gezeigt und analysiert, dominiert fiir alle Gitterperioden die Auskopplung der TEyp-Mode
die Abstrahlcharakteristiken. Ein Vergleich der gemessenen Auskoppelwinkel mit der FDTD-
Simulation ist fiir eine Wellenldnge Ay = 600nm in Abbildung dargestellt. Die relative
Néhe der rot eingezeichneten Datenpunkte zur Winkelhalbierenden zeigt, dass Simulation und
Messung sehr gut iibereinstimmen.
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Abb. 5.29: FDTD-Simulation der Abstrahlung von OLEDs mit Gitterperioden zwischen A, = 300nm
und A, = 600nm.
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Abb. 5.30: Vergleich der gemessenen Auskoppelwinkel der TEp-Mode mit dem Ergebnis der FDTD-
Simulation. Die relative Néhe der rot eingezeichneten Datenpunkte zur Winkelhalbierenden
zeigt, dass Simulation und Messung sehr gut iibereinstimmen.

5.5 Gittertiefe und Bauteileffizienz

5.5.1 Variation der Gittertiefe

Das spektrale Emissionsmaximum der unstrukturierten OLEDs liegt bei ca. Ag = 600nm. Um
fiir diese Wellenlidnge eine Auskopplung der TEp-Mode in Vorwirtsrichtung 8 = 0° zu er-
reichen, ist nach Abbildung [5.14] eine Gitterperiode von etwa A, = 375nm erforderlich. Fiir
OLEDs mit dieser Gitterperiode und verschiedenen Gittertiefen ist in Abbildung[5.3T]die Bau-
teilemission als Funktion des Winkels 0 bei Ay = 600nm dargestellt. In Abbildung a) ist
die Emission einer unstrukturierten Referenz-OLED sowie die Emission einer OLED mit einem
40nm tiefen Gitter zu sehen. Die Abbildungen [5.31|(b) bis (d) zeigen die Emission von Bautei-
len mit Gittertiefen von 49nm, 77nm und 83 nm, die jeweils bei der gleichen Stromdichte von
2mA/cm? betrieben wurden. Mit zunehmender Gittertiefe werden die Auskoppelmaxima relativ
zur Gesamtemission zwar ausgepragter, allerdings nimmt die Gesamtemission iiber alle Winkel
betrachtet im Vergleich zur unstrukturierten OLED mit zunehmender Gittertiefe deutlich ab.
Um die Ursache dieser Abnahme zu kldren, wurden FDTD-Simulationen fiir verschiedene Git-
tertiefen durchgefiihrt. In Abbildung sind die Ergebnisse fiir Ay = 600 nm als Funktion des
Winkels 0 dargestellt. Analog zu den Messergebnissen wird auch hier das Auskoppelmaximum
mit zunehmender Gittertiefe hoher. Ab 80nm ist auch eine Aufspaltung der Maxima wie im Ex-
periment zu erkennen. Die Aufspaltung ergibt sich aus den verringerten Schichtdicken bei tiefen
Gittern, wodurch sich die Dispersionsrelation der TEyp-Mode leicht verschiebt. Eine Abnahme
der Gesamtabstrahlung wie in den Messergebnissen ist jedoch nicht zu verzeichnen. Diese Ab-
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Abb. 5.31: Variation der Gittertiefe d bei OLEDs mit einer Gitterperiode von A, = 375nm. Dargestellt
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ist die Bauteilemission als Funktion des Winkels 0 bei Ag = 600nm. (a) Emission einer un-
strukturierten Referenz-OLED sowie die Emission einer OLED mit einem 40 nm tiefen Gitter.
(b) bis (d) Emission von Bauteilen mit Gittertiefen von 49nm, 77nm und 83nm. Alle OLEDs
wurden bei der gleichen Stromdichte von 2mA/cm? betrieben. Mit zunehmender Gittertie-
fe werden die Auskoppelmaxima relativ zur Gesamtemission zwar ausgeprigter, allerdings
nimmt die Gesamtemission iiber alle Winkel betrachtet im Vergleich zur unstrukturierten
OLED mit zunehmender Gittertiefe deutlich ab.



5.6 Zusammenfassung und Diskussion

nahme muss daher durch Anderung der elektrischen Bauteileigenschaften bedingt sein, die bei
der FDTD-Simulation nicht betrachtet wurden.

5.5.2 Betrachtung der Gesamteffizienz

Um die Gesamteffizienz von OLEDs mit Bragg-Gittern bewerten zu kdnnen, mussten OLEDs
mit Gittern mit Referenzproben aus der selben Aufdampf-Charge verglichen werden. Diese
Notwendigkeit ergab sich aus der leicht schwankenden Qualitét der hergestellten OLEDs von
einer Charge zur nichsten. In den Abbildungen[5.33|(a) bis (c) ist ein Vergleich von drei OLEDs
mit 50 nm tiefen eindimensionalen Bragg-Gittern mit Referenzproben aus der selben Aufdampf-
Charge dargestellt. Die Messung der Strahlungsleistung erfolgte dabei in einer Ulbricht-Kugel
(siche Abschnitt[3.3.T)). Abbildung[5.33(a) zeigt, dass sich durch die Strukturierung die Betriebs-
spannung der OLEDs im Vergleich zu den unstrukturierten Proben deutlich reduziert. Dies ldsst
sich durch eine verdnderte Feldverteilung bzw. einen verringerten Abstand der Elektroden in
den strukturierten Bauteilen erkldren [190]. Allerdings gehen mit der Strukturierung auch ne-
gative Effekte einher, wie die Abbildungen [5.33[b) und (c) zeigen. Verglichen mit den Refe-
renzbauteilen kann keine Erhohung der OLED-Effizienz der Bauteile mit Gittern festgestellt
werden (siehe Abbildung[5.33|b)). Dies liegt daran, dass das Verhiltnis von emittierter Strah-
lungsleistung zu injizierten Ladungstrigern fiir die OLEDs mit Bragg-Gittern sogar wesentlich
ungiinstiger ist als bei den Referenzbauteilen, wie Abbildung [5.33|c) verdeutlicht. Da optische
Effekte durch die FDTD-Simulation ausgeschlossen werden konnen, deuten die Daten auf eine
Abnahme der internen Quanteneffizienz durch die Strukturierung hin. Durch diese konnen die
verschiedenen OLED-Schichten, deren urspriingliche Dicke fiir eine unstrukturierte OLED aus-
gelegt ist, ihre Funktion nicht mehr effizient erfiillen. Die Gesamteffizienz, die das Verhiltnis
der emittierten Strahlungsleistung und der dazu aufgewandten elektrischen Leistung ist, wird
durch die Bragg-Gitter somit nicht erhoht. Abbildung [5.34] zeigt die gleiche Analyse fiir ei-
ne andere Charge, in der OLEDs mit zweidimensionalen Bragg-Gittern mit Referenzproben
verglichen wurden. Die Ergebnisse decken sich mit den Untersuchungen der ersten Charge an
eindimensionalen Bragg-Gittern.

5.6 Zusammenfassung und Diskussion

In diesem Kapitel wurden OLEDs aus kleinen Molekiilen mit Bragg-Gittern in der ITO-Anode
untersucht. Durch die Gitterstrukturen kommt es zur Auskopplung gefiihrter Moden aus den
Bauteilen. Eingehende Untersuchungen dazu wurden sowohl experimentell als auch im Ab-
gleich mit Simulationen durchgefiihrt.

Zur Herstellung der Gitter wurde Laserinterferenzlithographie (LIL) und physikalisches Plas-
maitzen eingesetzt. Beide Verfahren haben das Potential auch in industriellen Maf3stiben ein-
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Abb. 5.32: Simulation zur Variation der Gittertiefe: (a) - (h) Abstrahlung von OLEDs mit Gittertiefen

von 30nm bis 100nm bei einer Wellenlidnge von A9 = 600 nm.
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Abb. 5.33: Vergleich von OLEDs mit eindimensionalen Bragg-Gittern mit unstrukturierten OELDs der
gleichen Aufdampf-Charge. (a) Strom-Spannungskennlinien. (b) Gesamteffizienz der Bautei-
le, die das Verhiltnis der emittierten Strahlungsleistung und der dazu aufgewandten elektri-
schen Leistung ist. (c) Strahlungsleistung iiber Stromdichte als MaB fiir die Quanteneffizienz.

gesetzt zu werden. Durch eine Analyse von Resonanzen gefiihrter Moden in den hergestellten
ITO-Gitterstrukturen konnte gezeigt werden, dass die Gitterperiodizitit iiber makroskopische
Lingenskalen hinweg sehr stabil bleibt (untersucht wurden 5 mm). Es konnten sowohl ein- als
auch zweidimensionale Gitter hergestellt werden. Im Rahmen der hier diskutierten Experimen-
te wurden Gitterperioden zwischen A, = 600nm und A, = 300nm realisiert. Die Gitterstruk-
turen lassen sich mit den gewihlten Herstellungsverfahren somit recht einfach an bestimmte
OLED-Typen anpassen. Bei der Wahl der Periode sind insbesondere die effektiven Brechungs-
indizes der gefiihrten Moden zu beriicksichtigen. So ergab sich beispielsweise bei der Peak-
Wellenldnge der verwendeten OLEDs von Ay = 600nm eine Auskopplung in Vorwirtsrichtung
fiir eine Gitterperiode von A, = 375nm.

Mit einem eigens dafiir aufgebauten Goniometer wurde die Emission der hergestellten OLEDs
aus kleinen Molekiilen als Funktion des Abstrahlwinkels und der Wellenlinge vermessen. Uber
einen Vergleich der Messungen mit T-Matrix-Simulationen lassen sich die Auskoppel-Maxima
TEo-Moden in den OLEDs zuordnen. Dariiber hinaus gibt es in den Bauteilen eine TM-Mode
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Abb. 5.34: Vergleich von OLEDs mit zweidimensionalen Bragg-Gittern mit unstrukturierten OELDs der
gleichen Aufdampf-Charge. (a) Strom-Spannungskennlinien. (b) Gesamteffizienz der Bautei-
le, die das Verhiltnis der emittierten Strahlungsleistung und der aufgewandten elektrischen
Leistung ist. (c) Strahlungsleistung tiber Stromdichte als Mal fiir die Quanteneffizienz.
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und eine SPP-Mode. Eine Analyse der Modenprofile, Fiillfaktoren und Absorptionsldngen er-
laubt eine qualitative Erkldarung der Wirkung der Bragg-Gitter auf die jeweilige gefiihrte Mode.
Beim Vergleich von ein- und zweidimensionalen OLEDs zeigt sich, dass die Auskoppelmaxima
von OLEDs mit zweidimensionalen Gittern bei vergleichbaren Gittertiefen schwécher sind als
bei Bauteilen mit eindimensionalen Gittern. Dies lidsst sich dadurch erkliren, dass die zusitz-
liche Strukturierung in y-Richtung die Wirkung des Gitters in x-Richtung abschwicht und die
Auskopplung mit der Modenabsorption konkurriert. Zudem war das Tastverhéltnis der Gitter
in x-Richtung herstellungsbedingt iiber eine Periode in y-Richtung stark verdnderlich und vom
Optimum 7" = 0,5 verschieden.

Mit Hilfe der FDTD-Methode wurden zweidimensionale Simulationen von Emittern in OLEDs
mit eindimensionalen Bragg-Gittern durchgefiihrt. Dadurch konnte der Einfluss der Emitterpo-
sition relativ zum Gitter sowie die Ausrichtung der Emitter untersucht werden. Die inkohirente
Uberlagerung der Simulationsergebnisse von 6 Dipolen (3 Ausrichtungen an jeweils 2 Positio-
nen) ergab schlieBlich die Bauteilemission. Beziiglich Auskoppelwinkel, Polaritiit und Disper-
sion decken sich die Ergebnisse sehr gut mit den experimentellen Befunden. In den Simulatio-
nen sind jedoch auch Einkoppeleffekte und Fano-Resonanzen zu erkennen, die experimentell
nur sehr schwach und nicht reproduzierbar auftraten. Dies konnte an einer gewissen Auswa-
schung der Resonanzen (inhomogene Verbreiterung) durch Inhomogenititen in den OLEDs
liegen. Zudem wurden lediglich zwei diskrete horizontale Emitterpositionen und eine vertika-
le Emitterposition in den Simulationen berticksichtigt. Durch eine kontinuierlichere Verteilung
der Zwischenpositionen wire mit einer Auswaschung der Resonanzen zu rechnen. Insbesondere
Einkoppeleffekte werden in Kapitel [7]noch eingehender untersucht.

In einer weiteren Versuchsreihe wurden OLEDs mit verschiedenen Gittertiefen hergestellt.
Wihrend die Auskoppelmaxima mit zunehmender Gittertiefe stirker hervortraten, kam es al-
lerdings auch zu einer Abnahme der Gesamtemission. Letzteres war mit FDTD-Simulationen
nicht zu reproduzieren und deutet somit auf einen elektrischen Effekt im Bauteil hin. Die Un-
tersuchung der Gesamteffizienz der Bauteile in einer Ulbrichtkugel zeigte zudem, dass die Ge-
samteffizienz der OLEDs mit Gitterstrukturen trotz Auskopplung von Moden und einer steileren
I-V-Kennlinie geringer ist als bei Referenzbauteilen. Diese Abnahme der Effizienz ldsst sich auf
eine geringere Quanteneffizienz zuriickfithren. Die Gitterstruktur dndert die effektive Dicke der
Schichten in den OLEDs sowie die Feldverteilung, wodurch es zu einer inhomogenen Injek-
tion kommt und die einzelnen OLED-Schichten ihre Funktion nicht mehr so effizient erfiillen
konnen wie im unstrukturierten Bauteil.

Fiir eine effiziente Auskopplung der Wellenleitermoden ist eine effiziente Streuung der Mo-
den am Gitter notwendig. Im obigen Experiment waren deshalb moglichst tiefe Gitter an Orten
erforderlich, an denen die Modenintensitiit hoch ist. Dies ist insbesondere deshalb notwendig,
weil die Auskopplung der Moden mit deren Absorption konkurriert. Andererseits kann das Ein-
bringen von Gittern in den OLEDs die interne Quanteneffizienz herabsetzen. Fiir zukiinftige
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Arbeiten sollten deshalb die Schichtdicken der OLED direkt auf das strukturierte Bauteil an-
gepasst werden. Eine Alternative zu tiefen Gittern stellen Gitter mit einem moglichst hohen
Unterschied der Brechungsindizes dar, wodurch die Gittereffizienz ebenfalls gesteigert wiir-
de. Diese Gitter diirfen jedoch nicht die elektronischen Eigenschaften des Bauteils negativ be-
einflussen. Ein weiterer Ansatz zur Verringerung der Absorptionsverluste und Erh6hung der
Auskopplung bestiinde darin, durch ein geeignetes Microcavity-Design die Modenabsorption
gering zu halten, so dass auch flache Gitter ihre Wirkung besser entfalten konnen. Neben diesen
Techniken zur Auskopplung der Moden kann die Gesamteffizienz auch direkt durch die Emitter
selbst beeinflusst werden. Die FDTD-Simulationen zeigen, dass die Ausrichtung und Position
der Emitter einen erheblichen Einfluss auf die direkt emittierte Strahlungsleistung hat.
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6 Metallische Bragg-Gitter flir Lichtmanagement in OLEDs

Dieses Kapitel behandelt Polymer-OLEDs mit Goldgittern auf der ITO-Anode und den Einsatz
dieser Gitterstrukturen fiir das Lichtmanagement in OLEDsEl Fiir die Herstellung dieser Art von
Gitter wurde Laserinterferenzlithographie (LIL) und ein Lift-off-Verfahren verwendet, was ein
Hochskalieren der hier vorgestellten Prozesse bis zum industriellen MaBstab ermoglicht [55]].
Die hergestellten Goldgitter in OLEDs dienen nicht nur als Auskoppelelement fiir Wellenleiter-
moden in den Bauteilen, sie erlauben zudem eine Auskopplung von Substratmoden und @ndern
die Microcavity in den OLEDs. Letzteres hat beispielsweise Auswirkungen auf die spektralen
Eigenschaften der OLEDs und auf die Verteilung der Lichtemission in Wellenleiter- und Sub-
stratmoden. Im Folgenden wird der Einfluss der anodenseitigen Goldgitter auf die optischen
und elektrischen Bauteileigenschaften untersucht. Zudem werden optische Bauteilsimulationen
diskutiert und den experimentellen Daten gegeniibergestellt. Die Ergebnisse werden mit Refe-
renzbauteilen ohne Goldgitter und mit Bauteilen mit durchgéngigen Goldschichten verglichen.

6.1 Herstellung

In Abbildung [6.1] ist der Aufbau der finf untersuchten OLEDs schematisch dargestellt. Bau-
teil A hat ein 15nm tiefes eindimensionales Goldgitter, Bauteil B eine durchgehende Gold-
schicht von 15nm. Bauteil C besitzt ein 30nm tiefes eindimensionales Goldgitter und Bau-
teil D eine durchgéngige Goldschicht mit einer Dicke von 30nm. Das Referenzbauteil E wurde
ginzlich ohne Goldgitter oder Goldschicht hergestellt. Oberhalb des Goldgitters oder der Gold-
schicht befindet sich bei allen Bauteilen jeweils eine etwa 30 nm dicke PEDOT:PSS-Schicht.
Auf diese folgt eine ca. 120 nm dicke Schicht des Emittermaterials Super Yellow. Den Ab-
schluss bildet die Kathode, die aus Calcium und Aluminium besteht.

Der Herstellungsprozess gliederte sich in zwei Teile. In einem ersten Schritt wurden die Git-
terstrukturen auf vorbeschichtete ITO-Substrate aufgebracht. AnschlieBend wurden auf diesen
Substraten Polymer-OLEDs hergestellt.

6.1.1 Herstellung der Gitter

Zur Herstellung der eindimensionalen Bragg-Gitter aus Gold wurde die LIL (siehe Abschnitt
[3.2.5)) eingesetzt. Den Ausgangspunkt fiir die Gitterherstellung stellten quadratische Glassub-

ITeile der Ergebnisse dieses Kapitels wurden bereits in Referenz [191] veroffentlicht.
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120 nm Super Yellow 120 nm Super Yellow
/"~ \/"30 nm PEDOT 30 nm PEDOT
18 nmAU_l 1 1 15 nm Au
130 nm ITO 130 nm ITO
Glas Glas
; Bauteil D
i _ R
Ca
120 nm Super Yellow A0 ) ST 120 nm Super Yellow
L/~ /" 30 nm PEDOT 30 nm PEDOT
30nmAul [1 [1 30 nm Au 30 nm PEDOT
130 nm ITO 130 nm ITO 130 nm ITO
Glas Glas Glas

Abb. 6.1: Schematischer Aufbau der hergestellten Bauteile. Bauteil A hat ein 15nm tiefes eindimensio-
nales Goldgitter, Bauteil B eine durchgehende Goldschicht von 15nm. Bauteil C besitzt ein
30nm tiefes eindimensionales Goldgitter und Bauteil D eine durchgéingige Goldschicht mit
einer Dicke von 30nm. Das Referenz-Bauteil E wurde génzlich ohne Goldgitter oder Gold-
schicht hergestellt.
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6.1 Herstellung

strate der GroB3e 25 mm x 25 mm dar, die bereits mit einer 130nm dicken ITO-Schicht versehen
waren. In Abbildung [6.2]sind die Prozessschritte zur Gitterherstellung schematisch dargestellt.
Nach dem ultraschallunterstiitzten Reinigen mit Aceton, Isopropanol und einer anschlieenden
Behandlung mit einem Sauerstoffplasma wurde eine Monolage HMDS (Hexamethyldisilazan)
als Haftvermittler fiir den hydrophoben Fotolack aufgebracht. Dies geschah in einem Exsik-
kator, in dem das Substrat HMDS-Dampfen ausgesetzt wurde. Auf die Substrate wurde an-
schlieend der Fotolack AR-P 3170 der Firma Allresist aufgeschleudert und fiir 60s bei 80°C
ausgebacken. Vor der Interferenzbelichtung wurden die Substratkanten schwarz eingefirbt, um
ungewollte Ubergitter durch Reflexionen an diesen Kanten zu unterdriicken. Anschliefend wur-
de die Interferenzbelichtung mit einer Dosis von 32mJ/cm? durchgefiihrt. Dabei wurde eine
Gitterperiode von A = 375nm eingestellt. Fiir die Entwicklung des Fotolacks wurde der Ent-
wickler AR 300-35 der Firma Allresist eingesetzt. Die Entwicklung dauerte jeweils 40s und
wurde mit deionisiertem Wasser gestoppt. Das auf diese Weise erhaltene Lackgitter wurde im
Anschluss mit einer Goldschicht der gewiinschten Dicke bei ca. 5- 1079 mbar bedampft. Der
Lift-off-Prozess war der kritischste Schritt bei der Gitterherstellung. Die besten Ergebnisse wur-
den erzielt, wenn die Probe zunichst ca. 1h in Aceton eingelegt und anschlieend fiir 15-30s
in Acton in ein Ultraschallbad gestellt wurde. Bei anderen Methoden, insbesondere beim Ein-
satz von Removern oder direkter Ultraschallbehandlung, kam es zu verbleibenden Lackresten
oder abgeltsten Goldstegen, die sich iiber die Gitterstrukturen legen konnen. Nach dem Ultra-
schallbad in Aceton erfolgte ein Spiilen der Proben mit Isopropanol und das Trockenblasen mit
Stickstoff. In Abbildung[6.3(a) ist eine REM-Aufnahmen eines erfolgreich hergestellten Gold-
gitters zu sehen. Abbildung [6.3|b) zeigt einen groBeren Ausschnitt der Probe und verdeutlicht
die Eignung der gewidhlten Methoden zur Herstellung nanoskaliger Gitterstrukturen auf grof3en
Flichen. Abbildung[6.3|c) zeigt eine AFM-Aufnahme eines Goldgitters.

6.1.2 OLED-Herstellung

Im Anschluss an die Gitterherstellung wurden Polymer-OLEDs auf den Substraten gebaut. Es
handelt sich dabei um Bottom-emission-Bauteile, deren Emission durch das Gitter, die Anode
und das Glassubstrat erfolgt. Der Aufbau der OLED:s ist in Abbildung [6.1]dargestellt. Ihr Ener-
gieniveaudiagramm ist in Abbildung [6.4(a) zu sehen. Das Fermi-Niveau von Gold liegt mit
Efermi = —5,2eV im Bereich der Anodenmaterialien [84]. Vor der Prozessierung der OLED-
Schichten wurden die Substrate mit den Goldgittern einem Sauerstoffplasma ausgesetzt, was
einerseits eine reinigende Wirkung hat und andererseits die Austrittsarbeit erhoht (siehe hier-
zu auch Abschnitt [3.2.1). Auf den typischen Reinigungsprozess mit Aceton und Isopropanol
im Ultraschallbad wurde an dieser Stelle verzichtet, um den Gittern keinen Schaden zuzufii-
gen. Als erste Schicht wurde PEDOT:PSS auf die Substrate mit den Goldgittern aufgebracht.
PEDOT:PSS fungiert als Lochinjektions- und Lochtransportschicht, wie am Energieniveaudia-
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Abb. 6.2: Schematische Darstellung der Prozessschritte zur Herstellung der Goldgitter. (1) Ausgangs-
punkt: Mit ITO beschichtete Glassubstrate. (2) Aufbringen des Haftvermittlers HMDS. (3)
Aufbringen des Fotolacks. (4) Laserinterferenzbelichtung. (5) Entwickeln des Fotolacks. (6)
Bedampfen mit Gold. (7) Lift-off-Prozess. (8) Goldgitter nach Entfernen des Fotolacks.

Abb. 6.3: (a) und (b) REM-Aufnahmen hergestellter Goldgitter. (c) AFM-Aufnahme eines Goldgitters.

104



6.2 Experimentelle Ergebnisse und Simulation
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Abb. 6.4: (a) Energieniveaudiagramm der hergestellten Referenz-OLED. Das Fermi-Niveau von Gold
liegt mit Egerm; = —5,2€V im Bereich der Anodenmaterialien [84]]. (b) Fotografie einer OLED
mit Goldgittern auf der ITO-Anode im Betrieb. Zu sehen sind ebenfalls drei weitere OLEDs
auf dem gleichen Substrat, die nicht in Betrieb sind.

gramm in Abbildunga) zu erkennen ist. Es wurde mit 2000 min ' aufgeschleudert, wodurch
sich eine ca. 30nm dicke Schicht ergab. Als Emitter wurde Super Yellow verwendet, welches
mit 1000 min ! aufgeschleudert wurde. Um die ca. 120nm dicken Schichten zu erhalten, wur-
de Super Yellow in einer Toluollgsung von 5mg/ml verwendet. Als Kathodenmaterial diente
Calcium, dessen Austrittsarbeit nahe am LUMO-Niveau von Super Yellow liegt. Um die sehr
reaktive Calciumschicht vor Oxidation zu schiitzen, schlieBt eine Aluminiumschicht die OLEDs
nach oben ab. Diese Schicht sorgt zudem fiir eine gute elektrische und thermische horizontale
Leitfdhigkeit der Kathode. Da die OLEDs durch das sehr reaktive Calcium unter Umgebungsbe-
dingungen dennoch sehr schnell degradieren, wurden sie verkapselt. Auf einem Substrat wurden
jeweils vier OLEDs mit einer aktiven Fldche von jeweils 5mm x 5 mm hergestellt. Abbildung
[6.4(b) zeigt ein Foto einer OLED mit Goldgittern auf der ITO-Anode im Betrieb. Zu sehen sind
ebenfalls drei weitere OLEDs auf dem gleichen Substrat, die nicht in Betrieb sind.

6.2 Experimentelle Ergebnisse und Simulation

Zunichst wurde der Flachenwiderstand R der Gitterproben durch eine Vierpunktmessung be-
stimmt [[180]. Der Flichenwiderstand der reinen ITO-Schicht betrug Rn = 12,5 /0. Durch
ein 15nm tiefes Gitter auf der ITO-Anode sank der Flichenwiderstand auf Ry = 7,7 Q/. Ein
30nm tiefes Gitter auf der ITO-Anode fiihrte zu einem Fldchenwiderstand von R = 7,0Q /1.
Der Flachenwiderstand der Proben zeigte sich bei der Messung unabhéngig von der Messrich-
tung. Die elektrische Charakterisierung der Bauteile erfolgte in dem in Abschnitt[3.3.T|beschrie-
benen Aufbau mit einer Source-Measure-Unit (SMU) Keithley SMU 238 der Firma Keithley
Instruments. Dabei wurde auch der vom Bauteil emittierte Lichtstrom in einer Ulbrichtkugel
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Abb. 6.5: (a) Strom-Spannungs-Kennlinien der fiinf hergestellten Bauteile. (b) Vergleich der Effizienz
der fiinf hergestellten Bauteile: Strahlungsleistung als Funktion der elektrischen Leistung. (c)
Vergleich der Quanteneffizienz der fiinf hergestellten OLEDs: Emittierte Photonen als Funkti-
on der Stromdichte.

gemessen. In Abbildung[6.5fa) sind die Strom-Spannungs-Kennlinien aller Bauteile dargestellt.
Die Kennlinien der fiinf Bauteile variieren nur geringfiigig. Dies ldsst sich darauf zuriickfiihren,
dass der Flichenwiderstand fiir diese OLEDs mit einer Fliche von 0,25mm? nur von unterge-
ordneter Bedeutung fiir den Stromtransport ist und der Strom hauptsichlich durch die Leitfdhig-
keiten der organischen Materialien limitiert wird. Fiir groBflichige OLEDs ist die Reduktion des
Flichenwiderstandes der Anode jedoch ein wichtiger Aspekt, um einen Helligkeitsabfall iiber
die aktive Fliche zu vermeiden. In Abbildung[6.5(b) wird die relative Effizienz der Bauteile ver-
glichen. Dazu ist die gesamte emittierte Strahlungsleistung als Funktion der dafiir aufgewandten
elektrischen Leistung aufgetragen. Die Effizienzen des Referenz-Bauteils E und des Bauteils B
mit einer durchgehenden 15nm dicken Goldschicht sind nahezu gleich. Demgegeniiber ist die
Effizienz von Bauteil A mit einem 15nm tiefen Goldgitter um 25-30 % erhoht. Abbildung|6.5](c)
zeigt die Gesamtanzahl der emittierten Photonen als Funktion der Stromdichte. Diese Darstel-
lung zeigt, dass die Unterschiede in der Bauteileffizienz durch eine erhohte Quanteneffizienz
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6.2 Experimentelle Ergebnisse und Simulation
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Abb. 6.6: Schemazeichnung des Prinzips zur Messung von Elektrolumineszenzspektren der Gitter-
OLEDs als Funktion des Winkels 6.

von Bauteil A hervorgerufen werden. Die Bauteile C und D mit einem 30nm tiefen Goldgitter
und einer durchgehenden 30 nm dicken Goldschicht sind weniger effizient als das Referenzbau-
teil. Dies gilt sowohl fiir die Quanteneffizienz als auch fiir die Leistungseffizienz.

Um die Ursache der erhohten Effizienz von Bauteil A zu erkliaren, wurden Elektrolumines-
zenzspektren der Gitter-OLEDs als Funktion des Winkels 6 gemessen. Der Messaufbau ist in
Abschnitt [3.3.2] detailliert beschrieben. In Abbildung [6.6]ist das Messprinzip schematisch dar-
gestellt. Eine Multimode-Glasfaser (Kerndurchmesser 400 ptm) bewegt sich relativ zur OLED
in der Ebene mit ¢ = 0°, die senkrecht auf den Gitterstegen steht, um die winkelabhéngige Bau-
teilemission zu erfassen. Das durch die Glasfaser eingefangene Licht wird schlieflich mit ei-
nem Spektrometer (Acton Research Corporation SpectraPro-300i) analysiert. Abbildung [6.7)(a)
zeigt die Elektrolumineszenzspektren in Vorwirtsrichtung (6 = 0°) fiir die “15nm”-Bauteile
A und B und das Referenzbauteil E. Mit steigendem Goldanteil auf der Anode sind die Spek-
tren zunehmend rotverschoben. Diese Rotverschiebung ist bedingt durch eine Verschiebung
und Verstiarkung der Microcavity-Resonanz der OLEDs. In Abbildung[6.7(b) sind Simulationen
mit der Software Setfos zu sehen (sieche Abschnitt [4.3). Dargestellt sind jeweils die Emission
einer OLED mit einer 15nm dicken Goldschicht und einer 30nm dicken Goldschicht sowie
die Emission des Referenzbauteils. Um den Einfluss der Microcavity darzustellen, wurde das
Emissionsspektrum der Emitter als ideal weifl angenommen (gleiche Intensitét fiir alle Wellen-
langen). Deutlich zu sehen ist auch hier die Rotverschiebung beim Vergleich der Bauteile mit
0 und 15nm Goldschichtdicke. Eine Dicke von 30nm fiihrt zwar zu einer noch ausgeprégteren
Resonanz, allerdings auch zu einer wesentlich geringeren Gesamtemission.

In Abbildung[6.8fa) und (b) sind die Emissionsspektren der Gitterbauteile A und C als Funkti-
on des Winkels 6 dargestellt. Deutlich zu sehen sind Maxima als Funktion von Winkel und Wel-
lenldnge. Um die Maxima in den Messergebnissen der Auskopplung gewisser Moden zuordnen
zu konnen, wurden T-Matrix-Simulationen durchgefiihrt. Uber die errechneten Propagations-
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Abb. 6.7: (a) Elektrolumineszenzspektren in Vorwirtsrichtung (6 = 0°) fiir die Bauteile A und B mit
15nm tiefem Goldgitter und 15nm dicker durchgehender Goldschicht und das Referenzbau-
teil E. (b) Simulationen mit der Software Setfos (siche Abschnitt[d.3). Dargestellt sind jeweils
die Emission einer OLED mit einer 15nm Goldschicht und einer 30nm Goldschicht sowie die
Emissionsspektren des Referenzbauteils, bei angenommener gleicher Emitterintensitét fiir alle
Wellenlingen.

konstanten 3(Ag) der Moden und die Bragg-Formel lassen sich die erwarteten Auskoppel-
winkel bestimmen. Die OLED-Struktur besitzt eine TEg-Mode. Thre Winkeldispersion 6 (Ag)
ist in Abbildung [6.8a) und (b) als gestrichelte Linie fiir die Bauteile A und C mit Goldgitter
eingezeichnet. Diese deckt sich sehr gut mit den experimentellen Auskoppelwinkeln. Abbil-
dung [6.8fc) und (d) zeigen einen Vergleich der Bauteilemissionen bei 550nm und 570nm. Das
30nm tiefe Goldgitter fiihrt hierbei zu ausgeprigteren Auskoppelmaxima, allerdings nimmt da-
durch die Gesamtemission deutlich ab. Insbesondere in den Abbildungen [6.8[(b) und (d) ist fiir
Bauteil C mit dem 30nm tiefen Goldgitter zu erkennen, dass ein zweites Maximum vorhanden
ist. Wie T-Matrix-Simulationen zeigten, ldsst sich dieses Maximum durch die Auskopplung von
Wellenleitermoden jedoch nicht erklédren.

Dieses zweite Maximum ergibt sich durch Bragg-Streuung (Auskopplung) einer relativ scharf
ausgeprigten Cavity-Resonanz im Bereich der Substratmoden. Abbildung [6.9] zeigt Setfos-
Simulationen der Emission von Bauteilen mit 15nm und 30nm dicken durchgehenden Gold-
schichten und der Referenz-OLED bei eine Wellenlinge von Ay = 550 nm. Der effektive Bre-
chungsindex neg kann dabei als verallgemeinerter Winkel aufgefasst werden. Die Setfos-Si-
mulationen zeigen fiir die Bauteile mit Goldschichten ein ausgeprigtes Maximum im Bereich
der Substratmoden (hellblau hinterlegter Bereich mit 1 < neg < 1.5). Dieses Maximum und
die Bragg-Formel [2.10] ergeben die erwarteten Auskoppelwinkel fiir das Substratmodenmaxi-
mum. In den Abbildungen[6.8((a) und (b) sind diese als durchgezogene Linien eingezeichnet und
decken sich sehr gut mit den experimentell ermittelten Maxima. Abbildung [6.9] zeigt zudem,
dass durch eine dickere Goldschicht die Emission in den Bereich nutzbaren Lichtes (rq¢ < 1)

108



6.3 Zusammenfassung
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Abb. 6.8: (a) und (b): Emissionsspektren der Bauteile A und C mit 15nm und 30nm hohen Goldgittern
als Funktion des Winkels 6. Dargestellt sind zudem die Winkeldispersionen 6(4y) der Aus-
koppelwinkel der Wellenleitermoden (gestrichelte Linie) und Substratmoden (durchgezogene
Linie). (¢) und (d): Vergleich der Emission der beiden Bauteile A und C bei 550 nm und 570 nm.

abnimmt. Andererseits nimmt die Emission in Substratmoden mit der Dicke der Goldschicht
deutlich zu. Das Substratmodenmaximum wird zudem wesentlich schirfer mit steigender Re-
flektivitidt der Anode. Weiterhin ist zu sehen, dass auch die Wellenleitermoden (griin hinterleg-
ter Bereich mit negr > 1,5 ) durch das Einbringen der Goldschicht unterdriickt werden, da die
Super-Yellow-Schicht alleine zu diinn fiir das Ausbilden einer Wellenleitermode ist, wenn sie
auf beiden Seiten durch dicke Metallschichten eingefasst ist.

6.3 Zusammenfassung

Die vorgestellten anodenseitigen Goldgitter erlauben es, in vielféltiger Art und Weise die Bau-
teileigenschaften zu beeinflussen. Insbesondere lassen sie sich fiir das Lichtmanagement in
OLED:s einsetzen. Durch die Hohe der Gitter ldsst sich die Microcavity der OLED sehr effektiv
verandern und die Verteilung der Emission in nutzbares Licht, Substratmoden und Wellenlei-
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Abb. 6.9: Setfos-Simulation der Emission von Bauteilen mit 15nm und 30nm dicken durchgehenden
Goldschichten und der Referenz-OLED bei eine Wellenlidnge von Ay = 550nm. Der effekti-
ve Brechungsindex neg kann dabei als verallgemeinerter Winkel aufgefasst werden. Nutzbares
Licht: negs < 1. Substratmoden: Hellblau hinterlegter Bereich mit 1 < ngg < 1.5. Wellenleiter-
moden: Griin hinterlegter Bereich mit n.rr > 1, 5.
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6.3 Zusammenfassung

termoden beeinflussen. Mit der Periode der Gitter steht ein zweiter, von der Gitterhohe unab-
hingiger Parameter zur Verfiigung, iiber den sich die Auskoppelwinkel einstellen lassen. Die
vorgestellte OLED A mit einem 15nm tiefen Goldgitter weist eine um 25-30% erhohte Leis-
tungseffizienz gegeniiber dem Referenzbauteil E auf. Diese Erhohung riihrt hauptsichlich von
einer erhohten Quanteneffizienz her, die durch die Verinderung der Microcavity und ein dar-
aus resultierendes verbreitertes Emissionsspektrum sowie durch die Auskopplung von Substrat-
und Wellenleitermoden erklidrt werden kann.

Die PEDOT:PSS-Schicht auf den Goldgittern sorgt dafiir, dass die elektrische Charakteristik
der Bauteile durch die Gitter nicht verdndert oder gestort wird. Das Goldgitter hat zudem einen
positiven Effekt auf den Flichenwiderstand der Anode. Durch ein 15nm tiefes Gitter auf der
ITO-Anode sinkt der Flichenwiderstand von R = 12,5Q/00 auf Rg = 7,7Q /0. Ein 30nm
tiefes Gitter auf der ITO-Anode fiihrt zu einem Fliachenwiderstand von R = 7,0Q/[]. Dieser
Effekt wirkt sich allerdings bei der untersuchten Probengrof3e noch nicht auf die Bauteileffizi-
enz aus. Der verringerte Flichenwiderstand konnte jedoch fiir die Anwendung bei ITO-freien
OLEDs oder groBflichigen OLEDs von grolem Interesse sein.
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7 Aus- und Einkopplung durch Bragg-Gitter

Die in dieser Arbeit vorgestellten Bragg-Gitter in OLEDs haben allesamt den Zweck, Licht
aus gebundenen Moden in den Lichtkegel des nutzbaren Lichtes oberhalb der Luft-Lichtlinie
zu streuen (siche Abbildung [2.16)). Bei dieser Art von Streuung wird die Parallelkomponen-
te des Wellenvektors k, um den reziproken Gittervektor G, des Bragg-Gitters verringert und
das gestreute Licht kann das Bauteil verlassen. Aus Gleichung wird ersichtlich, dass auch
der umgekehrte Prozess moglich ist, bei dem Licht aus dem Lichtkegel des nutzbaren Lichtes
mittels Bragg-Streuung am Gitter in Wellenleitermoden einkoppelt. In Kapitel [5] sind Einkop-
peleffekte insbesondere bei FDTD-Simulationen in Abschnitt[5.4]zu erkennen. Sie hingen unter
anderem von der lateralen Position des Emitters ab (siehe [5.27). Auch in den experimentellen
Ergebnissen von Kapitel [5] sind schwache Einkoppeleffekte zu erkennen, obgleich diese nicht
reproduzierbar iiber verschiedene Bauteile oder Chargen auftraten (sieche Abbildung [5.24(b)
sowie die Ausfithrungen am Ende des Abschnitts[5.3)).

Einkoppeleffekte sind auch bei Substratmoden zu beobachten [47]. Fiir eine effiziente Aus-
kopplung der Substratmoden muss die Lichtverteilung im Substrat beriicksichtigt werden, die
durch den Aufbau des OLED-Diinnschichtstapels bestimmt wird (siehe Abschnitt[2.3.4)). Aus-
koppelstrukturen konnen dabei nach [47] vereinfacht als Umverteilungsstrukturen aufgefasst
werden. Emittiert eine OLED stark in Winkelbereiche, aus denen Photonen das Substrat von
sich aus nicht verlassen konnen, dann kommt es durch aufgebrachte Strukturen zu einer effizi-
enten Auskopplung. Emittiert eine OLED jedoch bereits stark vorwértsgerichtet in das Substrat,
so konnen aufgebrachte Strukturen an der Substrataullenseite netto zu einer Verschlechterung
der Auskoppeleffizienz fiihren.

In diesem Kapitel werden Einkoppeleffekte auch fiir gebundene Wellenleitermoden gezeigt.
Dazu werden zwei OLED-Schichtaufbauten miteinander verglichen. In beide OLEDs wurden
Goldgitter eingebracht. Der unterschiedliche Schichtaufbau fiihrt fiir das Bauteil 1 zur Aus-
kopplung von Wellenleitermoden, wéhrend bei Bauteil 2 die Einkopplung dominiert. Den ex-
perimentellen Ergebnissen dieses Kapitels werden im Folgenden auch Bauteilsimulationen mit
der T-Matrix-Methode und der Software Setfos gegeniibergestellt, mit denen sich das unter-
schiedliche Verhalten der beiden Bauteile erkliren lisst[]

ITeile der Ergebnisse dieses Kapitels wurden bereits in Referenz [192] veroffentlicht.
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7 Aus- und Einkopplung durch Bragg-Gitter

Referenzbauteil (R) Bauteil 1
120 nm Super Ye”ow 120 S Yell
AT g e 50 nm Super Yellow
| /—\_/—30nmPEDOT| |~/ _30nmPEDOT
30 nm PEDOT 15nmAuUT] [ [ 30nmAu’] [] [ ]
130 nm ITO 130 nm ITO 130 nm ITO
Glas Glas Glas

Abb. 7.1: Schichtaufbau der hergestellten OLEDs. Bei Bauteil 1 betrigt die Gittertiefe 15nm, bei Bau-
teil 2 30nm. Die Dicke der Super-Yellow-Schicht betrigt bei Bauteil 1 120 nm und bei Bauteil 2
50nm. Die Referenz-OLED wurde ohne Gitter und mit einer Super-Yellow-Dicke von 120nm
hergestellt.

7.1 Probendesign und Herstellung

Die Verwendung eines metallischen Bragg-Gitters ermoglicht neben der reinen Strukturierung
zur Auskopplung durch Bragg-Streuung auch die effiziente Beeinflussung der Bauteil-Micro-
cavity. Dadurch lésst sich die Abstrahlcharakteristik und das Modenprofil in der OLED steuern.
In Kapitel [6] wird gezeigt, dass sich damit auch die Bauteileffizienz positiv beeinflussen ldsst.

Im Folgenden wird ein Experiment diskutiert, das Einkopplung in Wellenleitermoden iiber
ein Bragg-Gitter in OLEDs demonstriert. Es wird gezeigt, dass das Einbringen von Bragg-
Gittern je nach Aufbau der Bauteile zur Auskopplung aus oder zur Einkopplung in Wellenlei-
termoden fithren kann. Zu diesem Zweck werden zwei verschiedene OLEDs mit Bragg-Gittern
miteinander verglichen. In Abbildung[7.1]ist der Aufbau von Bauteil 1 und Bauteil 2 sowie ei-
ner Referenz-OLED dargestellt. Bei Bauteil 1 und Bauteil 2 wurde auf die ITO-Anoden jeweils
ein eindimensionales Bragg-Gitter aus Gold aufgebracht. Die Gitterperiode betrug dabei jeweils
Ay =375nm. Der Aufbau der beiden in diesem Kapitel diskutierten Bauteile unterscheidet sich
in den Dicken der Goldgitter und der Emitterschicht aus Super Yellow voneinander. Bei Bau-
teil 1 betridgt die Gittertiefe 15nm, bei Bauteil 2 30nm. Die Dicke der Super-Yellow-Schicht
betrigt bei Bauteil 1 120nm und bei Bauteil 2 50nm. Die Referenz-OLED wurde ohne Gitter
und mit einer Super-Yellow-Dicke von 120 nm hergestellt. Um die ca. 120nm dicken Schichten
der Referenz-OLED und des Bauteils 1 zu erhalten, wurde Super Yellow in einer Toluol-Lésung
von 5mg/ml verwendet. Fiir die 50nm dicke Super-Yellow-Schicht in Bauteil 2 wurde eine L6-
sung von 3mg/ml benutzt. Weitere Details zur Herstellung der Goldgitter und OLEDs sind in
Kapitel [f] zu finden.
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7.2 Messergebnisse und Simulation

7.2 Messergebnisse und Simulation

Um die Wirkung des Gitters in den beiden Bauteilen zu untersuchen, wurden die Elektrolumi-
neszenzspektren der verkapselten Bauteile als Funktion des Winkels 68 gemessen. Das Mess-
prinzip ist in Abbildung [6.6]dargestellt. Dabei wird die Probe in einem Goniometeraufbau rela-
tiv zu einer Multimode-Glasfaser bewegt, die zu einem Spektrometer mit einer I[CCD-Kamera
fiihrt. Vor der Faser kann ein Polarisator angebracht werden, um die Polarisation der Emission
zu ermitteln. Weitere Details zum Messaufbau sind in Abschnitt zu finden.

In Abbildung [7.2] sind die Emissionsspektren der Referenz-OLED, von Bauteil 1 und von
Bauteil 2 als Funktion des Winkels 0 dargestellt. In der Emission von Bauteil 1 sind Maxi-
ma zu erkennen, die einer Winkeldispersion 6(Ag) unterliegen. Bauteil 2 weist bei dhnlichen
Winkeln Minima in der Emission auf. Die Emission der Referenz-OLED zeigt weder Maxi-
ma noch Minima und entspricht in guter Ndherung einem lambertschen Strahler. Abbildung
zeigt zudem, dass die Emissionsspektren der drei Bauteile (integriert iiber alle Winkel 0)
unterschiedlich sind. Gegeniiber der Referenz-OLED ist die Emission von Bauteil 1 rot- und
von Bauteil 2 blauverschoben. Dies ldsst sich durch das Einbringen des Goldgitters und die
Variation der Schichtdicken erklidren, wodurch sich die Microcavity der Bauteile veridndert. In
den Abbildungen a) und (b) wird die Emission bei Ay = 550nm als Funktion des Winkels
0 fiir Bauteil 1 und fiir Bauteil 2 gegeniibergestellt, wodurch die Maxima und Minima bei be-
stimmten Winkeln deutlich zu erkennen sind. Abbildung[7.3|c) zeigt die TE- und TM-Emission
von Bauteil 1. Die Maxima treten nur in der TE-Polarisation auf und kénnen somit TE-Moden
zugeordnet werden.

Um die Maxima und Minima zu erklédren, ist in Abbildung schematisch das Dispersi-
onsdiagramm (k) dargestellt. Durch die Luft- und Glas-Lichtlinien sind die Bereiche des
nutzbaren Lichtes, der Glasmoden und der gebundenen Moden voneinander getrennt. Durch
Bragg-Streuung konnen diese Bereiche nun gekoppelt werden. Fiir die Bragg-Streuung erster
Ordnung (m = 1) an einem eindimensionalen Gitter erhélt man (siche Gleichung

k. =k, + Gy.
Die Auskopplung einer Wellenleitermode mit Wellenvektor 8 wird durch
k_;- — ﬁ - Gx

beschrieben. Dieser Prozess ist in Abbildung durch Pfeil 1 dargestellt. Licht wird dabei aus
der Wellenleitermode in den Lichtkegel des nutzbaren Lichtes gestreut. Der umgekehrte Prozess
wird durch Pfeil 2 in Abbildung [7.4] dargestellt. Mit Hilfe der Bragg-Formel ldsst er sich wie
folgt beschreiben:

ﬁ - k;c =k + Gy

115
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a) Bauteil 1 b) Bauteil 2

500 500
IS S
c c
o 550 5 560
(@] (@]
C [
c c
2 560 2 620
()] ()]
= =

650 : 680

90 -60 -30 0 30 60 90 -90 -60 -30 0 30 60 90
Winkel 8/ ° Winkel 8/ °
c) Referenzbauteil R d)
500 1.2
.E —
= 5 ! —
o 560 x 0.8
2 E
© = 0.6
5 620 204
()
= 802
£
680 O " " " "
90 -60 -30 0 30 60 90 500 550 600 650 700 750

Winkel 6/ ° Wellenlange / nm

Abb. 7.2: (a) Emissionsspektren von Bauteil 1, (b) von Bauteil 2 und (c) der Referenz-OLED jeweils als
Funktion des Winkels 8. (d) Emissionsspektren der drei betrachteten Bauteile integriert iiber
alle Winkel 6.

116
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Abb. 7.3: (a) Emission von Bauteil 1 und (b) von Bauteil 2 bei einer Wellenlinge von Ag = 550 nm.
(c) Emission von Bauteil 1 in TE- und TM-Polarisation aufgespalten.
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7 Aus- und Einkopplung durch Bragg-Gitter

Aemittiertes Licht Substratmoden Wellenleitermode

=Y

Abb. 7.4: Dispersionsdiagramm ®(k,) zur Klassifikation der Moden in OLEDs. Durch die Luft- und
Glas-Lichtlinien sind die Bereiche des nutzbaren Lichtes, der Glasmoden und der gebundenen
Moden voneinander getrennt. Durch Bragg-Streuung konnen diese Bereiche gekoppelt werden.
Der Auskopplungsprozess kK, = B — G, ist durch Pfeil 1 dargestellt. Der Einkoppelprozess
B = k. = ky+ Gy wird durch Pfeil 2 verdeutlicht.

Dies beschreibt die Einkopplung von Licht mit Wellenvektor k, aus dem Bereich des nutzbaren
Lichtes in eine gebundene Mode mit Wellenvektor 3. Der Emitter emittiert dabei Licht zunéchst
in das Modenkontinuum des nutzbaren Lichtes oberhalb der Glas-Lichtlinie (Lichtkegel). Das
Bragg-Gitter fungiert dann wie ein Gitterkoppler und koppelt Licht aus diesen Bereichen in die
gebundene Mode ein. Fiir Auskopplung und Einkopplung gilt gleichermaB3en, dass bei einer
Wellenldnge Ay ein bestimmter Winkel 6 aus dem Lichtkegel des nutzbaren Lichtes betroffen
ist (siehe Gleichung[2.11]) :

0 (Ao, Ay) = arcsin (l’leff— ﬁ) , (7.1)
A.X
wobei A, die Gitterperiode des Bragg-Gitters ist. Um diese Hypothese fiir Bauteil 1 und Bau-
teil 2 zu uiberpriifen, wurde mit der T-Matrix-Methode nach Moden in den beiden Bauteilen
gesucht. Dabei wurde das Goldgitter als homogenes Material mit einem gemittelten Brechungs-
index modelliert. In beiden Bauteilen wurden TE-Moden gefunden, aus deren effektiven Bre-
chungsindizes neg dann mittels Gleichung[7.1]die Ein- bzw. Auskoppelwinkel 6 berechnet wur-
den. In Abbildung[7.5(a) sind die gemessenen Maxima sowie die Simulationsergebnisse fiir die
Auskopplung der TE-Mode fiir Bauteil 1 dargestellt. Durch die gute Ubereinstimmung kénnen
die Maxima der Auskopplung der TE-Mode zugeordnet werden. Exemplarisch fiir eine Wellen-
linge von A9 = 550nm ist in Abbildung[7.5(b) das Intensititsprofil einer TE-Mode in Bauteil 1
zu sehen. Abbildung [7.5|c) zeigt den Vergleich von experimentell ermittelten Einkoppelwin-
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Abb. 7.5: (a) Gemessene Maxima und Simulationsergebnisse fiir die Auskopplung der TE-Mode aus
Bauteil 1. (b) Intensitéitsprofil der TE-Mode in Bauteil 1 fiir eine Wellenléinge von Ay = 550 nm.
(c) Vergleich von experimentell ermittelten Einkoppelwinkeln und den errechneten Winkeln
auf Basis der T-Matrix-Simulation fiir Bauteil 2. (d) Intensitétsprofil der TE-Mode in Bauteil 2
fiir eine Wellenlidnge von Ay = 550 nm.

keln und den errechneten Winkeln auf Basis der T-Matrix-Simulation fiir Bauteil 2. Auch hier
stimmen Simulation und Messung sehr gut iiberein. In Abbildung[7.5(d) ist das Intensitéitsprofil
einer TE-Mode in Bauteil 2 fiir eine Wellenldnge von A9 = 550 nm dargestellt.

Die Kopplung der gebundenen Moden mit dem Modenkontinuum des nutzbaren Lichtes
durch das Bragg-Gitter sollte sowohl den Einkoppel- als auch den Auskoppelprozess erlau-
ben. Im Folgenden soll die Frage beleuchtet werden, warum es in Bauteil 1 zur Auskopplung
kommt, wihrend im Bauteil 2 die Einkopplung dominiert. Von Fermis goldener Regel in Glei-
chung ausgehend, lisst sich die Ubergangsrate eines angeregten Exzitons in einer OLED in
eine TE-Mode wie folgt schreiben [117]:

wTE —

(7.2)
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7 Aus- und Einkopplung durch Bragg-Gitter

Hierbei wurde bereits eine Mittelung iiber ein isotropes Emitterensemble durchgefiihrt. Wy ist
die intrinsische radiative Ubergangsrate des Emitters im Material ohne Einfluss von Cavity-
Effekten, norg ist der Brechungsindex des Emittermaterials und E)| ist die Parallelkomponente
des elektrischen Feldes einer bestimmten Mode. Die Koordinate z lduft senkrecht zu den OLED-
Schichten und z, ist die Position des Emitters im Bauteil. Der letzte Bruch in Gleichung [7.2]ist
somit ein MaB fiir die Feldintensitit einer gewissen Mode am Ort des Emitters. In Abbildung
b) und (d) sind die Intensitiitsprofile I o< }E 1(2) ‘2 fiir Bauteil 1 und Bauteil 2 fiir eine Wellen-
lange von A9 = 550 nm dargestellt. Es ist deutlich zu sehen, dass die Feldintensitéit der TE-Mode
in der Emissionsschicht fiir Bauteil 1 wesentlich groBer ist als fiir Bauteil 2. Dies ist ein Hinweis
darauf, dass die Emitter in Bauteil 1 relativ gesehen wesentlich stiarker in Wellenleitermoden
emittieren als bei dem zweiten Bauteil. Um die Emission der Emitter in die Wellenleitermoden
und in den Bereich des nutzbaren Lichtes genauer zu untersuchen, wurde die Software Set-
fos der Fluxim AG eingesetzt. Details zu Setfos bzw. der darin verwendeten Methode sind in
Abschnitt 4.3] zu finden. Mit Hilfe von Setfos wurden eindimensionale optische Simulationen
eines emittierenden Dipols (TE-Polarisation) fiir die beiden Bauteile durchgefiihrt. Wie bei den
oben beschriebenen T-Matrix-Simulationen wurde auch hierbei das Goldgitter als homogenes
Material mit einem gemittelten Brechungsindex modelliert. Abbildung|/.6|zeigt die berechnete
Bauteilemission bei A9 = 550 nm als Funktion des effektiven Brechungsindex ne¢r. Bei Bauteil 1
zeigt sich ein ausgeprigtes Maximum um neg = 1,6, dass mit der TE-Grundmode zusammen-
hiangt. Verglichen damit ist die Emission in den Lichtkegel des nutzbaren Lichtes (e < 1)
relativ schwach. In Bauteil 2 ist die Situation genau umgekehrt. Die Emission in das Moden-
kontinuum des nutzbaren Lichtes ist vergleichsweise stark, wohingegen das Maximum, das
die Emission in die TE-Grundmode darstellt, relativ schwach ausgeprigt ist. Somit lédsst sich
ein einfaches qualitatives Modell der Emissions- und Kopplungsprozesse aufstellen. In beiden
Bauteilen emittieren die Emitter sowohl in Wellenleitermoden als auch in Bereiche nutzbaren
Lichtes. Uber das Goldgitter werden diese Bereich miteinander gekoppelt. In Abbildung
ist das hier beschriebene qualitative Modell der Emission- und Kopplungsprozesse schema-
tisch dargestellt. Dabei gibt das Gitter keine Netto-Streurichtung vor, sondern sorgt in erster
Niherung lediglich fiir eine Kopplung des Wellenleiter-Zustandes an Zustinde im Modenkon-
tinuum des nutzbaren Lichtes. Der Vergleich der Bauteile 1 und 2 zeigt nun, dass die Richtung
des Energietransfers iiber das Goldgitter mit der relativen Besetzung der Wellenleitermoden im
Vergleich zur Besetzung der Moden des nutzbaren Lichtes zusammenhéngt. Zusitzlich sind die
Wellenleitermoden geddmpft und das nutzbare Licht verlédsst das Bauteil in Richtung des Fern-
feldes. Die Ddmpfung der Wellenleitermoden, die hauptsédchlich von den Metallkathoden und
der Anode herriihrt, ist verantwortlich dafiir, dass die Auskopplung generell nicht effizienter
stattfinden kann. Auf diesen Aspekt wird in Kapitel [§] detaillierter eingegangen.
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Abb. 7.6: Simulierte Dipolemission fiir Bauteil 1 und Bauteil 2 als Funktion des effektiven Brechungs-
index neg bei einer Wellenldnge von Ay = 550 nm.
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Abb. 7.7: Schematische Darstellung der Emission in Wellenleitermoden und in den Bereich nutzbaren
Lichtes. Zudem sind Auskopplung (1) und Einkopplung (2) durch Bragg-Streuung am Goldgit-
ter dargestellt sowie die Modenabsorption und das Verlassen des nutzbaren Lichtes in Richtung
des Fernfeldes.
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7 Aus- und Einkopplung durch Bragg-Gitter

7.3 Zusammenfassung und Ausblick

Anhand von zwei Bauteilen mit unterschiedlichem Schichtaufbau konnten sowohl Modenaus-
kopplung als auch Einkoppelprozesse tiber Bragg-Gitter in OLEDs gezeigt werden. Die durch-
gefiihrten T-Matrix- und Setfos-Simulationen passen sehr gut zu den experimentellen Ergeb-
nissen und ermoglichen ein einfaches qualitatives Verstindnis der Emissions- und Kopplungs-
prozesse in den beiden untersuchten Bauteilen. In Bauteil 1 iiberwiegt die Auskopplung, in
Bauteil 2 der Einkoppelprozess. Das Einbringen von Gitter- oder Streustrukturen in eine OLED
fiihrt demnach nicht immer notwendigerweise zu einer erhohten Auskopplung. Es muss beriick-
sichtigt werden, dass der konkrete Aufbau der Bauteile die Microcavity beeinflusst. Die Schicht-
struktur wirkt sich so auf die Besetzung der einzelnen Moden inklusive der Emission in den
Lichtkegel des nutzbaren Lichtes aus und beeinflusst letztlich auch die Auskopplung iiber Git-
terstrukturen. Dies ist insbesondere fiir sehr komplexe Mehrschichtbauelement von Bedeutung,
bei denen mehrere Wellenleitermoden auftreten. Hier gilt es zu vermeiden, dass Gitterstruk-
turen bei einer Mode zur Auskopplung und bei anderen Moden zu Einkoppeleftekten fiihren.
Fiir die Maximierung der Gesamteffizienz eines Bauteils kann demnach die Auskopplung nicht
unabhiéngig von Cavity-Effekten und den elektrischen Bauteileigenschaften betrachtet werden.
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8 Modenabsorption und Auskopplung

In diesem Kapitel wird der Einfluss der Absorption in OLEDs auf die Auskopplung von Wel-
lenleitermoden durch Bragg-Gitter untersucht. In den in Kapitel [5] untersuchten Bauteilen gibt
es fiir den emittierten Spektralbereich mehrere Wellenleitermoden inklusive eines Oberflichen-
plasmonpolaritons. Ein deutlicher Auskoppeleffekt ist jedoch nur fiir die TEg-Mode zu beob-
achten. Dies lisst sich durch den riumlichen Uberlapp der Moden mit dem Bragg-Gitter und
durch die Absorption der Moden bei ihrer Ausbreitung im Wellenleiter erkliren. Der Uberlapp
einer Mode mit dem Bragg-Gitter ist entscheidend fiir eine effiziente Auskopplung. Anderer-
seits wirkt die Absorption der Mode ihrer Auskopplung durch das Gitter entgegen. Um den
Einfluss der Absorption auf die Modenauskopplung moglichst isoliert zu untersuchen, wird in
diesem Kapitel ein Experiment mit einer vereinfachten, OLED-#@hnlichen Struktur prisentiert.
Der spezielle Aufbau des Bauteils ermoglicht es, die Absorption kontrolliert und moglichst
unabhiingig von anderen Bauteilparametern zu verindern. Uber Photolumineszenzexperimente
konnte damit die Auskopplung einer Wellenleitermode fiir verschiedene Werte der Absorption
im Wellenleiter untersucht werden.

8.1 Probendesign

Der Aufbau des im Folgenden untersuchten, OLED-ihnlichen Bauteils ist in Abbildung [8.1]
dargestellt. Es besteht aus einem Glassubstrat, in das ein ca. 12nm tiefes eindimensionales
Bragg-Gitter mit einer Periode von 400nm geitzt wurde. Auf dem Substrat befindet sich eine
Schicht des Emittermaterials Super Yellow mit einer Dicke von ca. 110nm. Auf die Super-
Yellow-Schicht folgt eine ca. 550nm dicke Schicht Polyvinylalkohol (PVA). Die PVA-Schicht
dient als Tridgermaterial, dem unterschiedliche Konzentrationen eines Absorbermaterials beige-
mischt werden konnen. Als Absorbermaterial kam handelsiibliche schwarze Druckertinte zum
Einsatz.

In tiblichen OLED-Bauteilarchitekturen betrigt die Dicke der ITO-Anode schon mehr als
130nm. In dem hier diskutierten Bauteil ist die Super-Yellow-Schicht deshalb mit 110nm relativ
dick ausgelegt, um so fiir den emittierten Spektralbereich die Ausbildung von Wellenleitermo-
den zu ermoglichen. Mit einem Brechungsindex von n = 1,82 bei A9 = 570 nm stellt sie fiir die
Wellenleitermoden die Hochindexschicht dar, die zwischen Glas und PVA mit Brechungsindi-
zes von jeweils ca. n = 1,5 eingebettet ist. T-Matrix-Simulationen zeigen, dass das untersuchte
Bauteil eine TEp-Mode fiir den relevanten Spektralbereich aufweist. In Abbildung [8.2] ist die
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8 Modenabsorption und Auskopplung
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Abb. 8.1: Schichtaufbau des untersuchten OLED-dhnlichen Bauteils. Von unten nach oben: Glassubstrat
mit 12 nm tiefem Bragg-Gitter, Emitterschicht aus Super Yellow mit 110 nm Dicke, PVA-
Schicht, in die Absorbermaterial (Druckertinte) eingebracht werden kann.

A

1,2

—_
o

o
o

o
N

Intensitat / willk. Einh.
o
k)

e
N

O 1 1 L L
-0,5 -0,25 0 0,25 0,5 0,75 1
Position z / ym

Abb. 8.2: T-Matrix-Simulation der Intensititsverteilung der TE(-Mode im Bauteil fiir eine Wellenlidnge
von Ay = 570nm.

Intensititsverteilung der TEj-Mode im Bauteil bei einer Wellenlidnge von Ag = 570nm darge-
stellt. Fiir diese Wellenlidnge ergibt sich in der PVA-Schicht ein Fiillfaktor von ca. 25 %. Der
effektive Brechungsindex der TEg-Mode betrigt bei dieser Wellenldnge n = 1,59.

8.2 Herstellung

Das in diesem Kapitel verwendete Bragg-Gitter befindet sich auf der Oberseite eines Glassub-
strats. Es wurde von Ulf Geyer im Rahmen seiner Promotion am LTI hergestellt [143]. Dabei
wurde der selbe physikalische Atzprozess mit einem Argon-Plasma und einer Chrom-Atzmaske
wie in Kapitel [5] zur Herstellung von Gittern in ITO-Schichten verwendet. Da Glas wesentlich
resistenter gegeniiber dem Argon-Plasma ist als ITO, konnen auf diese Weise nur Glasgitter mit
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8.2 Herstellung

Abb. 8.3: AFM-Aufnahme der geitzten eindimensionalen Gitterstruktur im Glassubstrat. Die Gitterperi-
ode betrdgt 400 nm.

vergleichsweise geringer Tiefe hergestellt werden. In Abbildung [8.3]ist eine AFM-Aufnahme
des eindimensionalen Bragg-Gitters im Glassubstrat dargestellt. Abbildung(8.4{(a) zeigt ein Ho-
henprofil des Bragg-Gitters im Glassubstrat. Die Emitterschicht aus Super Yellow wurde durch
Aufschleudern auf das Glassubstrat aufgebracht. Dafiir wurde Super Yellow in einer Toluol-
16sung von 5mg/ml verwendet und bei 1000 min~! aufgeschleudert. Die Dicke der Emitter-
schicht wurde ebenfalls mit einem AFM bestimmt. In Abbildung[8.4(b) ist die AFM-Aufnahme
einer Kante der Super-Yellow-Schicht zu sehen, wie sie durch das Freikratzen mit einer Pinzette
entsteht. Aus dem Hohenprofil lésst sich eine Dicke von ca. 110nm ermitteln. Als Trigerma-
terial fiir die Absorberschicht diente PVA vom Typ Mowiol 4-98 von Kremers Pigmente, wel-
ches bereits als wiassrige Losung erhéltlich ist. Das wasserlosliche PVA kann durch Aufschleu-
dern auf Super-Yellow-Schichten aufgebracht werden ohne diese anzulsen. Fiir die Herstellung
der Absorberschicht wurde die PVA-L6sung zunédchst weiter mit demineralisiertem Wasser auf
einen Feststoffanteil von 10 % verdiinnt. Danach wurde die gewiinschte Menge an Druckertin-
te zugesetzt. Zur besseren Durchmischung wurde die PVA-Absorberlosung anschliefend eine
Stunde bei 60°C in ein Ultraschallbad gestellt. Nach dem Abkiihlen erfolgte das Aufbringen
der PVA-Absorberschicht durch Aufschleudern bei 500min~' fiir 15s und anschlieBend bei
3000min "' fiir 45s. Nach dem Aufschleudern wurde die Absorberschicht fiir zwei Minuten bei
120°C ausgebacken. Der Ausbackschritt diente zur Erhohung der Wasserfestigkeit des Films.
Die auf diese Weise hergestellten Absorberschichten weisen eine Dicke von ca. 550 nm auf.

Da nur ein einziges Glassubstrat mit Gitter zur Verfiigung stand, wurden die Bauteile mit
unterschiedlichen Absorberkonzentrationen nacheinander auf dem selben Substrat hergestellt.
Um das Gittersubstrat vor der Herstellung des nédchsten Bauteils zu reinigen, wurde zunéchst
die Absorberschicht aus PVA und Tinte in einem Wasserbad abgelost. Die Emitterschicht wurde
entsprechend in Toluol abgeldst. Um Riickstdnde vollstdndig zu entfernen, wurde abschliefend
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Abb. 8.4: (a) AFM-Aufnahme des eindimensionalen Bragg-Gitters im Glassubstrat. Aus dem Hohenpro-
fil lasst sich eine Gittertiefe von ca. 12nm ermitteln. (b) AFM-Aufnahme einer freigekratzten
Kante der Super-Yellow-Schicht auf dem Glassubstrat mit Bragg-Gitter.

die Standardreinigungsprozedur fiir Substrate mit Aceton und Isopropanol im Ultraschallbad
ausgefiihrt (siehe hierzu auch Abschnitt[3.2.7).

8.3 Experimentelle Ergebnisse

8.3.1 Charakterisierung der Absorberschicht

Zur Charakterisierung der Wirkung der Absorberschichten wurden diese zunéchst mit ver-
schiedenen Tintenkonzentrationen auf Glassubstraten ohne Bragg-Gitter hergestellt. Die Trans-
missionswerte dieser Schichten wurden mit einem UV/VIS/NIR- Transmissions-/Reflexions-
spektrometer Lambda 1015 der Firma Perkin Elmer ermittelt. Die Transmission wird dabei
jeweils gegen ein unbeschichtetes Glassubstrat in einem Referenzstrahlengang gemessen. In
Abbildung [8.5] sind die Ergebnisse der Transmissionsmessungen dargestellt. Dabei wurde die
Menge an Druckertinte in der Absorberschicht von 0 bis 11 Gew.-% variiert. Die Prozentangabe
bezieht sich dabei auf das Gewicht der urspriinglichen PVA-L6sung. Die gezeigten Ergebnisse
sind jeweils die gemittelten Werte dreier identisch hergestellter Proben. Die Dicke der Absorber-
schichten wurde jeweils mit einem Profilometer kontrolliert und die Ergebnisse bei Abweichun-
gen auf eine Schichtdicke von 550nm umgerechnet. Durch die Transmissionsmessungen lésst
sich den PVA-Absorberschichten jeweils ein imaginédrer Brechungsindex zuweisen. Dabei wur-
de das lambert-beersche Gesetz I(z) = I(0)exp(—oz) und die Beziehung njm,, = - A /(47)
benutzt. Eine erhohte Absorberkonzentration im PVA fiihrt demnach zu einem hoheren Ab-
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Abb. 8.5: Transmissionsmessungen von Glassubstraten mit 550nm dicken PVA-Schichten, in die ver-
schiedene Absorberkonzentrationen eingebracht wurden.

sorptionskoeffizienten o und wirkt sich iiber den Imaginirteil des Brechungsindex der Absor-
berschicht njy,e auch auf die Absorption der Wellenleitermode aus. In Abbildung @ ist dies
dargestellt. Man sieht, dass die Imaginérteile der Brechungsindizes der Absorberschichten in
einem Bereich liegen, wie er bei gingigen OLED-Materialien durchaus iiblich ist [193H197]].
Die Imaginérteile sind jedoch um ca. zwei GroBenordnungen kleiner als die Realteile der Bre-
chungsindizes. Dies bedeutet, dass ihr Einfluss auf die Intensititsverteilung der Mode im Bauteil
vernachlissigbar ist (siche hierzu Abschnitt [d.1.2.T] und [97] [149]])). Die Intensititsvertei-
lungen der Moden in den verschiedenen Bauteilen konnen deshalb in guter Ndherung als gleich
angenommen werden.

8.3.2 Photolumineszenzmessungen

Die Auswirkungen verschiedener Absorberkonzentrationen in der PVA-Schicht auf die Aus-
kopplung von Wellenleitermoden wurden mittels optischer Anregung des Emittermaterials Su-
per Yellow untersucht. Dabei wurde die oben beschriebene OLED-dhnliche Bauteilarchitektur
benutzt, die in Abbildung [8.1] dargestellt ist. Fiir die Messungen wurde ein Goniometeraufbau
verwendet, der um eine UV-Anregequelle erweitert war. Das Messprinzip ist detailliert in Ab-
schnitt [3.3.3] beschrieben. Eine schematische Darstellung des Aufbaus ist in Abbildung [3.9]zu
sehen. Abbildung zeigt die Ergebnisse der Photolumineszenzmessungen. Die auftretenden
Maxima in den Photolumineszenzspektren ergeben sich durch die Auskopplung der TEg-Mode,
wie ein Vergleich der Auskoppelwinkel mit T-Matrix-Simulationen und Gleichung [2.TT] zeigt.
Deutlich zu sehen ist, dass mit steigender Absorberkonzentration in der PVA-Schicht die Aus-
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Abb. 8.6: Aus Transmissionsmessungen ermittelter Imaginérteil des Berchungsindex der PVA-Absorber-
Schicht als Funktion der Wellenldnge.

kopplung der Wellenleitermode im Vergleich zur “Hintergrund-Photolumineszenz” stark zu-
riickgeht. Zur besseren Vergleichbarkeit sind in Abbildung [8.8] die Photolumineszenzspektren
bei einem Winkel 0 = 9,5° dargestellt, fiir den das Auskoppelmaximum bei etwa Ay = 570nm
liegt. Zudem sind die Spektren jeweils auf die Emissionsintensitét in senkrechter Richtung zum
Substrat bei einer Wellenlinge von Ay = 550nm normiert. Insbesondere fiir das Bauteil mit einer
reinen PVA-Schicht ohne Absorber ist deutlich zu erkennen, dass die Auskopplung einen signi-
fikanten Beitrag zur Lichtemission liefert und diese in der Spitze um etwa das Zehnfache erhoht.
Ohne Beimischung des Absorbers in die PVA-Schicht wird dieser deutliche Auskoppeleffekt
durch ein Gitter von nur 12nm Gittertiefe erreicht. Ebenso deutlich ist jedoch auch die Verrin-
gerung des ausgekoppelten Lichtes mit steigender Absorberkonzentration zu erkennen. Durch
die Beimischung des Absorbers wird die Auskopplung deutlich reduziert und fiir hohere Kon-
zentrationen fast génzlich unterdriickt. Dabei liegen die Absorptionswerte selbst fiir die hochs-
ten beigemischten Konzentrationen, wie oben erwéhnt, durchaus in der GroBenordnung von
Materialien wie sie beispielsweise fiir Anoden in OLEDs zum Einsatz kommen. Bei ITO liegt
der Imaginirteil des Brechungsindex beispielsweise in der Grofenordnung Im(npo) ~ 0,01.
Dadurch wird deutlich, welchen Einfluss die Absorption auf eine effiziente Auskopplung in
OLEDs hat.

8.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde der Einfluss der Absorption auf die Auskopplung von Wellenleiter-
moden in OLEDs untersucht. Durch die Erhohung der Konzentration eines Absorbermateri-
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Abb. 8.7: Winkelaufgeloste Photolumineszenzspekten von Bauteilen, bei denen verschiedene Absorber-
konzentrationen in die PVA-Schicht eingebracht wurden.
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Abb. 8.8: Photolumineszenzspektren von Bauteilen mit verschiedenen Absorberkonzentrationen in der
PVA-Schicht. Die Spektren wurden unter einem Winkel von 8 = 9,5° zur Oberflichennorma-
len aufgenommen und sind auf die Emissionsintensitit bei Ay = 550nm und 6 = 0° normiert.

als (schwarze Druckertinte) in einer PVA-Trédgerschicht, konnten Bauteile mit unterschiedlich
starker Absorption realisiert werden. Die Auskopplung der Wellenleitermode wurde in Pho-
tolumineszenzexperimenten an Bauteilen mit verschiedenen Absorberkonzentrationen in der
PVA-Schicht gemessen. Das Bauteil mit reiner PVA-Schicht wies trotz einer Gittertiefe von nur
12 nm fiir bestimmte Wellenldngen eine bis zu zehnfach erhohte Lichtemission durch Modenex-
traktion auf. Die Intensitit der Auskoppel-Maxima zeigte sich dabei jedoch stark abhédngig von
der beigemischten Absorberkonzentration beziehungsweise der Absorption im Bauteil. Durch
Absorberkonzentrationen, die Absorptionswerten und Brechungsindizes entsprechen, wie sie
beispielsweise Anodenmaterialien in OLEDs besitzen, wurde die Auskopplung der Wellenlei-
termoden auf einen Bruchteil reduziert und lief sich durch die hochsten verwendeten Konzen-
trationen fast ginzlich unterdriicken. Fiir eine effiziente Auskopplung von Wellenleitermoden
ist deren Absorption deshalb unbedingt mit zu betrachten und idealerweise als weiterer Para-
meter in die Anforderungen an das OLED-Stack-Design aufzunehmen.
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In dieser Arbeit wurden Bragg-Gitter fiir das Lichtmanagement in organischen Leuchtdioden
untersucht. Das Hauptaugenmerk lag dabei auf der Auskopplung von gefiihrten Wellenleitermo-
den in den organischen Schichten und der Anode der OLEDs. In einem ersten Ansatz wurden
OLEDs mit Gittern auf der Oberseite der ITO-Anode untersucht. Ein zweiter Ansatz bestand
darin, auf die ITO-Schicht ein diinnes Goldgitter aufzubringen, welches anschliefend mit einer
PEDOT:PSS-Schicht iiberzogen wurde. Diese Strukturen ermdglichten auch die Beeinflussung
der Abstrahlung iiber Microcavity-Effekte und die Auskopplung von Substratmoden.

Die untersuchten Bragg-Gitter wurden im Rahmen dieser Arbeit mittels Laserinterferenzli-
thographie und Atz- beziehungsweise Lift-off-Verfahren hergestellt. Alle verwendeten Prozes-
se lassen sich somit bis hin zu grofflaichigen kommerziellen Anwendungen skalieren. Fiir die
Untersuchung der ITO-Gitter wurde auf OLEDs aus kleinen Molekiilen zuriickgegriffen, die
mittels thermischen Verdampfens hergestellt wurden. Die Untersuchung der Goldgitter erfolg-
te mit Polymer-OLEDs, da bei diesen die Goldgitter in eine PEDOT:PSS-Schicht eingebettet
werden konnten.

Die experimentellen Untersuchungen der OLEDs wurden mit einem Goniometer und einem
Ulbrichtkugelmessplatz durchgefiihrt, die beide im Rahmen dieser Arbeit aufgebaut wurden.
Neben der Herstellung der Bauteile und ihrer Charakterisierung lag ein weiterer Schwerpunkt
auf der Simulation der Auskoppeleffekte durch die eingebrachten Bragg-Gitter. Hierbei kamen
ein eigener T-Matrix-Code, die Software FDTD-Solutions der Firma Lumerical sowie die Soft-
ware Setfos der Firma Fluxim zum Einsatz. Letztere wurde zur Simulation der Lichtverteilung
in unstrukturierten OLEDs verwendet. Mit Hilfe von T-Matrix-Simulationen konnten Aussagen
iiber die Intensitdtsverteilung der Wellenleitermoden im Bauteil getroffen sowie die Dispersi-
onsrelationen der Moden berechnet werden. Das Simulationsmodell, welches mit der Software
FDTD-Solutions aufgebaut wurde, erlaubte es, die Abstrahlung von OLEDs mit eindimensio-
nalen Bragg-Gitter zu simulieren.

Fiir die Untersuchung von Bragg-Gittern auf der Oberseite der ITO-Anodenschicht im Gro3-
kapitel 5 wurden ein- und zweidimensionale Gitter mit Perioden zwischen A, = 600nm und
Ay = 300nm hergestellt und in OLEDs aus kleinen Molekiilen integriert. Zur Herstellung der
ITO-Gitter wurden zunéchst Lackgitter iiber Laserinterferenzlithographie erzeugt, die anschlie-
Bend iiber einen Lift-off-Schritt in eine Chrom-Schicht iibertragen wurden. Das Chrom-Gitter
diente als Atzmaske beim physikalischen Atzen des ITOs durch ein Argon-Plasma, da sich der
Fotolack selbst nicht als Atzmaske eignet. Eine Analyse der Resonanzen gefiihrter Moden in
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den hergestellten ITO-Gitterstrukturen zeigte, dass die Periode der Gitter iber makroskopische
Lingen sehr stabil bleibt. Dadurch kann auch auf gro3en Flidchen eine Auskopplung unter defi-
nierten Winkeln erreicht werden. Die Wahl der Gitterperiode erlaubt somit eine Anpassung der
Auskoppelstrukturen an verschiedene OLEDs. Insbesondere ist dabei der effektive Brechungs-
index der gefiihrten Moden zu beriicksichtigen, der sich auf den Auskoppelwinkel auswirkt.
Bei den untersuchten OLEDs konnte mit einer Gitterperiode von A, = 375nm bei der Peak-
Wellenlidnge von Ay = 600nm eine Auskopplung der TEyp-Mode in Vorwirtsrichtung erreicht
werden. Die hergestellten OLEDs wurden im Goniometer winkelaufgelost und spektral ver-
messen. Der Vergleich der Messungen mit T-Matrix-Simulationen erlaubte die Zuordnung der
einzelnen Maxima zu gefithrten Moden in den OLEDs. Maxima durch Auskopplung der TE(-
Mode waren deutlich zu erkennen und fiihrten bei den Gittern mit A, = 550nm in etwa zu einer
Verdoppelung der TE-Emission in bestimmte Raumwinkel und bei bestimmten Wellenlédngen.
Die Auskoppelmaxima waren bei dieser Gitterperiode so prominent hervortretend, da die erste
und zweite Ordnung der Bragg-Streuung fiir Aj = 600nm zum selben Auskoppelwinkel fiihren
und sich iiberlagern. Die T-Matrix-Simulationen ergaben fiir die untersuchten Bauteile neben
der TEyp-Mode eine SPP-Mode und eine TMy-Mode. Auskoppelmaxima der SPP-Mode waren
experimentell nicht zu finden, was konsistent mit den Simulationsergebnissen war, die fiir die-
se Mode eine Absorptionsldnge von nur 130nm ergaben. Eine effiziente Wechselwirkung mit
dem Gitter ist in diesem Fall nicht moglich. Auskoppelmaxima der TMp-Mode waren ebenfalls
nicht zu erkennen, da die Mode kaum Uberlapp mit der Emitterzone hat. Allerdings war bei
einem Bauteil ein schwacher Einkoppeleffekt zu sehen, der unter anderem die Motivation fiir
die Experimente in Kapitel 7 war. Ein Vergleich von ein- und zweidimensionalen Gittern glei-
cher Gittertiefe zeigte, dass die Auskoppelmaxima bei zweidimensionalen Gittern schwicher
ausgeprigt sind. Eine Erklarung dafiir ist, dass die zusitzliche Strukturierung in y-Richtung die
Wirkung des Gitters in x-Richtung abschwécht. Dies ist insbesondere deshalb relevant, weil
die Streuung am Gitter mit der Modenabsorption konkurriert, worauf in Kapitel 8 nochmals
gesondert eingegangen wird.

Mit der FDTD-Methode wurden in Kapitel 5 OLEDs mit eindimensionalen Bragg-Gittern
simuliert. Die Ausrichtung der Dipole sowie ihre Position relativ zum Gitter konnten dabei
untersucht werden. Es zeigte sich, dass die Auskopplung des von den Emittern abgestrahlten
Lichtes stark von der Emitterposition und ihrer Orientierung abhidngt. Die Simulationsergeb-
nisse beziiglich Auskoppelwinkel, Polarisation und Dispersion deckten sich sehr gut mit den
experimentellen Befunden. In der Simulation waren jedoch auch Einkoppeleffekte und Fano-
Resonanzen zu erkennen, die experimentell nicht reproduzierbar auftraten. Einerseits ldsst sich
dies darauf zuriickfiihren, dass lediglich zwei diskrete horizontale Emitterpositionen und eine
vertikale Emitterposition beriicksichtigt wurden. Bei einer Simulation und Uberlagerung meh-
rerer Zwischenpositionen wire mit einer Auswaschung der Resonanzen zu rechnen. Zudem
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konnen Inhomogenititen in den realen Bauteilen zu einer Art inhomogenen Verbreiterung und
Auswaschung der Resonanzen fiihren.

Eine Versuchsreihe mit verschiedenen Gittertiefen in der ITO-Anode zeigte, dass die Aus-
koppelmaxima mit zunehmender Gittertiefe erwartungsgemil stirker hervortreten. Allerdings
kam es dabei auch zu einer Abnahme der Gesamtemission der Bauteile. Die Gesamteffizi-
enz von OLEDs mit Gitttern war trotz Auskopplung von Wellenleitermoden und steileren I-V-
Kennlinien geringer als die der Referenzbauteile. Dies wurde an zwei unterschiedlichen Char-
gen mit ein- und zweidimensionalen Gittern bestétigt. Die beobachtete Abnahme der Gesamtef-
fizienz trat in den FDTD-Simulationen nicht auf. Daher konnte sie auf elektrische Effekte bezie-
hungsweise eine geringere interne Quanteneffizienz zuriickgefiihrt werden. Die Strukturierung
dndert die effektiven Schichtdicken im Bauteil und die Feldverteilung, wodurch es zu einer in-
homogenen Injektion kommt und die einzelnen Schichten ihre Funktion nicht mehr so effizient
erfiillen konnen wie im unstrukturierten Bauteil.

In Kapitel 6 wurden OLEDs mit Goldgittern auf der ITO-Anode untersucht. Diese Gitter-
strukturen erlauben es, in vielfiltiger und effizienter Art und Weise die Bauteileigenschaften
der OLEDs zu beeinflussen und lassen sich insbesondere fiir das Lichtmanagement in OLEDs
nutzen. Durch die Hohe der Goldgitter verdndert sich ihre Reflektivitit und damit die Micro-
cavity der OLED. Dies wirkt sich direkt auf die Verteilung der Emission in nutzbares Licht,
Substratmoden und gefiihrte Wellenleitermoden aus und fiihrt auch zu einer Verdnderung des
Emissionsspektrums. Da es sich nicht um eine durchgingige Metallschicht handelt, steht mit
der Gitterperiode ein zweiter unabhédngiger Parameter zur Beeinflussung der Bauteilemission
zur Verfiigung. Uber diesen lisst sich der Auskoppelwinkel der Wellenleitermoden einstellen.
Mittels Simulationen mit der Software Setfos konnte gezeigt werden, dass sich auch Substrat-
moden durch die Goldgitter aus dem Bauteil auskoppeln lassen. Durch die Veridnderung der
Microcavity wies die Winkelverteilung der Substratmoden ein ausgeprigtes Maximum auf, das
sich, bedingt durch ihre Bragg-Streuung am Gitter, dann im nutzbaren Licht wiederfinden lie§3.
Die vorgestellte OLED mit einem 15nm tiefen Goldgitter wies eine um 25-30 % erhohte Leis-
tungseffizienz gegeniiber dem Referenzbauteil auf. Es konnte gezeigt werden, dass sich diese
Erhohung vor allem auf eine erhohte Quanteneffizienz zuriickfithren lisst, die durch die verin-
derte Microcavity und das daraus resultierende Emissionsspektrum sowie durch Auskopplung
von Substrat- und Wellenleitermoden bedingt ist.

Hergestellt wurden die in Kapitel 6 diskutierten Goldgitter durch Laserinterferenzlithogra-
phie und einen Lift-off-Prozess. Sie wurden auf die ITO-Anode der OLEDs aufgebracht und
anschlieBend mit einer PEDOT:PSS-Schicht iiberzogen. Diese Schicht sorgte dafiir, dass durch
die Goldgitter die elektrische Charakteristik der Bauteile nicht gedndert oder gar gestort wurde.
Die Goldgitter haben jedoch einen positive Effekt auf den Flachenwiderstand der ITO-Anode.
Durch ein 15nm tiefes Gitter auf der Anode sank der Flichenwiderstand von R = 12,5Q/0]
auf Ro = 7,7Q/0. Eine Erhohung der Gitterhohe auf 30nm fiihrte zu einem weiteren Absin-
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ken des Flichenwiderstandes auf R = 7Q /0. Fiir die hergestellte OLED-Grofe spielte dieser
Effekt jedoch keine signifikante Rolle. Fiir groBflichige OLEDs oder ITO-freie OLEDs konnte
er jedoch von grofBem Interesse sein.

In Kapitel 7 wurden ebenfalls Experimente an OLEDs mit Goldgittern auf der ITO-Anode
vorgestellt. Ziel der diskutierten Experimente war es, Auskoppel- und Einkoppeleffekte zu un-
tersuchen. Dazu wurden zwei OLED-Typen untersucht, die sich lediglich in den Dicken gewis-
ser Schichten unterschieden. Im ersten untersuchten OLED-Typ wird Auskopplung aus einer
Wellenleitermode in den Bereich nutzbaren Lichtes beobachtet. Im zweiten kommt es zu ei-
ner Einkopplung in die Wellenleitermode. Die Bauteile unterscheiden sich durch den Aufbau
threr Microcavity, wodurch sich die Verteilung der Lichtemission in Wellenleitermoden und
den direkt emittierten Anteil nutzbaren Lichtes bei beiden Bauteilen signifikant unterscheidet.
Das Gitter koppelt die gefithrten Moden mit dem Bereich nutzbaren Lichts iiber die Bragg-
Streuung, die in beide Richtungen erfolgen kann. Mit Hilfe der durchgefiihrten Simulationen
war deutlich zu sehen, dass beim ersten Bauteil relativ viel Licht direkt in die Wellenleitermode
emittiert wird. Die Bragg-Streuung fiihrt dann effektiv zur Auskopplung. Im zweiten Bauteil
war der Uberlapp der Mode mit der Emissionszone sehr gering und relativ wenig Licht wird
direkt in die Wellenleitermode emittiert. Uber die Kopplung des Gitters an den Bereich nutz-
baren Lichtes kann dieses jedoch in die Mode eingekoppelt werden, was sich als Einbriiche
im Emissionsspektrum bemerkbar macht. Das Einbringen von Gittern bewirkt somit nicht not-
wendigerweise eine Erhohung der Auskoppeleffizienz der Bauteile. Insbesondere fiir OLEDs,
in denen sich mehrere Moden ausbilden konnen, ist dies von groBer Relevanz.

Im letzten Ergebniskapitel 8 wurden Experimente vorgestellt, die den Einfluss der Absorpti-
on auf die Auskopplung von Wellenleitermoden untersuchen. Die Wechselwirkung einer Mode
mit dem Bragg-Gitter fiihrt bei ihrer Ausbreitung parallel zu den Schichtgrenzen des Bauteils
zur Auskopplung. Allerdings wird die Mode bei ihrer Ausbreitung auch absorbiert. Ihre freie
Weglinge wird dabei von den Absorptionskoeffizienten der Materialien beeinflusst, mit denen
sie einen Uberlapp hat. Insbesondere Metalle und leitfihige Anodenmaterialien begrenzen des-
halb die freie Wegldnge der Wellenleitermoden im Bauteil. Um die Absorption einstellen zu
konnen, wurde ein OLED-éhnliches, vereinfachtes Bauteil hergestellt, dessen Emittermaterial
optisch angeregt wurde. Der Aufbau des Bauteils erlaubte es, die Modenabsorption kontrol-
liert durch Beimischen eines Absorbers in eine PVA-Schicht zu variieren. Dadurch konnte der
Einfluss verschiedener Absorptionskoeffizienten auf die Modenauskopplug untersucht werden.
Die Auskopplung erfolgte iiber ein lediglich 12nm tiefes Gitter, welches in das Glassubstrat ge-
atzt wurde. Im Referenzbauteil, das aus einem Super-Yellow-Schichtwellenleiter bestand, der
zwischen Glas und einer PVA-Schicht eingebettet war, erhohte die Auskopplung trotz des re-
lativ flachen Gitters die Lichtemission im Auskoppelmaximum um etwa das Zehnfache. Dies
zeigt, dass bei dem untersuchten Bauteil ein relativ groer Anteil des erzeugten Lichtes in die
Wellenleitermode emittiert wurde. Wurde in die PVA-Schicht jedoch ein geringer Anteil Dru-
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ckertinte als Absorber eingebracht, so verringerte sich das Auskoppelmaximum signifikant. Fiir
Absorptionskoeffizienten, die in der Grolenordnung von ITO liegen, konnten lediglich noch
Erhohungen der Lichtemission um den Faktor 2 in den Auskoppelmaxima erreicht werden. Es
zeigt sich somit, dass Materialien mit Absorptionskoeffizienten im Bereich des Anodenmateri-
als ITO die effiziente Auskopplung von Wellenleitermoden durch Absorption stark behindern
konnen.

Die in dieser Arbeit diskutierten experimentellen und simulativen Untersuchungen zeigen,
dass sich durch Bragg-Gitter auf der Anodenoberseite gefiihrte Wellenleitermoden auskoppeln
lassen. Bragg-Gitter als Auskoppelstrukturen haben den Vorteil, dass sich durch sie die Auskop-
pelwinkel der Moden gezielt einstellen lassen. Die auftretende Winkeldispersion konnte dabei
fiir weile OLEDs zum Problem werden, allerdings lédsst sich diese durch Auskoppelstrukturen
auf der SubstratauBenseite wieder homogenisieren [[198]]. Da die Auskopplung durch Bragg-
Streuung mit der Absorption der Moden konkurriert, muss Letztere moglichst unterdriickt wer-
den beziehungsweise die Auskopplung moglichst effizient gestaltet werden. Moglichst tiefe
Gitter an Orten mit hoher Modenintensitdt wiren hierbei eine Moglichkeit. Wie gezeigt, kon-
nen diese jedoch die elektrischen Bauteileigenschaften negativ beeinflussen. Ein Nivellieren der
Gitter, dhnlich zu den Goldgittern, die in PEDOT:PSS eingebettet wurden, wiirde hier Abhilfe
schaffen. Weiterhin ist es vorteilhaft, Gitter mit einem moglichst hohen Brechzahlunterschied
herzustellen, da dadurch ebenfalls die Auskopplung effizienter wird. Wie bei den Goldgittern
gesehen, konnen bei Gittern mit nur geringer Tiefe aber hohen Brechzahlunterschieden schon
deutliche Auskoppeleftekte beobachtet werden. Hierbei wire denkbar, die ITO-Gitter beispiels-
weise mit niedrigbrechenden Materialien aufzufiillen, wobei dadurch die elektrische Bauteil-
charakteristik nicht gestort werden darf. Um effiziente OLEDs mit Auskoppelgittern zu erhal-
ten, sollten die Schichtdicken der OLEDs direkt auf das strukturierte Bauteil optimiert werden.
Dazu wiire eine Erweiterung bisheriger eindimensionaler Simulationsmodelle zur Berechnung
der elektronischen Bauteileigenschaften [83] [168]] auf zwei oder drei Dimensionen notwendig.
Einen sehr effizienten Stellhebel, um das Emissionsspektrum und die Abstrahlcharakteristik zu
beeinflussen, stellt das Microcavity-Design dar. Diinne Goldgitter auf der Anodenseite konnen,
wie in dieser Arbeit gezeigt, durch eine Kombination aus Microcavity- und Auskoppeleffek-
ten die Bauteileffizienz steigern. In nichsten Schritten miissten nun giinstigere Metalle auf ihre
Verwendbarkeit nahe der Anode getestet werden. Das Microcavity-Design erlaubt es zudem,
die Verteilung der Moden im Bauteil zu beeinflussen und konnte dadurch auch ein Weg zur
Vermeidung der Modenabsorption sein. Insbesondere sind bei dicken Bauteilen alle Moden zu
betrachten, da es durch eingebrachte Gitter, wie im 7. Kapitel demonstriert, auch zu Einkop-
peleffekten kommen kann. Die FDTD-Simulationen in Kapitel 5 haben gezeigt, dass die Emit-
terposition und -ausrichtung ebenfalls einen groBen Einfluss auf die Auskoppeleffizienz haben.
Somit wire es vorteilhaft, wenn sich die Emittermolekiile bei der Herstellung derart anordnen
lieBen, dass ihre Dipolmomente parallel zu den eindimensionalen Gittern zu liegen kommen. Ei-
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nerseits wiirde dann ein GroBteil des Lichtes direkt in den Bereich nutzbaren Lichtes emittiert,
zum anderen konnte das Licht, welches in Wellenleitermoden emittiert wird, effizient mit dem
eindimensionalen Gitter wechselwirken. Aus den in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnissen las-
sen sich somit eine Vielzahl von Ansatzpunkten ableiten, um die Lichtauskopplung von OLEDs
weiter zu steigern und OLEDs in Zukunft zu noch effizienteren Lichtquellen zu machen.

136



Literaturverzeichnis

[1] A. Bernanose, M. Comte, and P. Vouaux, “Sur un nouveau mode d’émission lumineuse
chez certains composés organiques,” J. Chim. Phys., vol. 50, pp. 64-68, 1953.

[2] A. Bernanose and G. Marquet, “Electroluminescence du carbazol par les champs élec-
triques alternatifs - caractérisation de I’électrophotoluminescence organique,” J. Chim.
Phys., vol. 51, pp. 255-259, 1954.

[3] M. Pope, H. P. Kallmann, and P. Magnante, “Electroluminescence in Organic Crystals,”
Journal of Chemical Physics, vol. 38, no. 8, pp. 2042-2043, 1963.

[4] W. Helfrich and W. Schneider, “Recombination radiation in anthracene crystals,” Physi-
cal Review Letters, vol. 14, no. 7, pp. 229-232, 1965.

[5] D. F. Williams and M. Schadt, “A Simple Organic Electroluminescent Diode,” Procee-
dings of the IEEE, vol. 102, no. 11, p. 476, 1970.

[6] C. K. Chiang, C. R. Fincher, Y. W. Park, and A. J. Heeger, “Electrical Conductivity in
Doped Polyacetylene,” Physical Review Letters, vol. 39, no. 17, pp. 1098-1101, 1977.

[7] H. Shirakawa, E. J. Louis, A. J. MacDiarmid, C. K. Chiang, and A. J. Heeger, “Synthe-
sis of Electrically Conducting Organic Polymers: Halogen Derivatives of Polyacetylene,
(CH)x,” J. Chem. Soc., Chem. Commun., no. 578, pp. 578-580, 1977.

[8] C. K. Chiang, M. A. Druy, S. C. Gau, A. J. Heeger, E. J. Louis, A. G. MacDiarmid,
Y. W. Park, and H. Shirakawa, “Synthesis of Highly Conducting Films of Derivatives
of Polyacetylene, (CH)X,” Journal of the American Chemical Society, vol. 100, no. 3,
pp. 1013-1015, 1978.

[9] C. W. Tang and S. A. VanSlyke, “Organic electroluminescent diodes,” Applied Physics
Letters, vol. 51, no. 12, p. 913, 1987.

[10] J. H. Burroughes, D. D. C. Bradley, A. R. Brown, R. N. Marks, K. Mackay, R. H. Friend,
P. L. Burns, and A. B. Holmes, “Light-emitting diodes based on conjugated polymers,”
Nature, vol. 347, no. 6293, pp. 539-541, 1990.

137



Literaturverzeichnis

[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

[21]

138

C. Adachi, T. Tsutsui, and S. Saito, “Confinement of charge carriers and molecular exci-
tons within 5-nm-thick emitter layer in organic electroluminescent devices with a double
heterostructure,” Applied Physics Letters, vol. 57, no. 6, p. 531, 1990.

A. R. Brown, K. Pichler, N. C. Greenham, D. D. C. Bradley, and R. H. Friend, “Optical
spectroscopy of triplet excitons and charged excitations in poly ( p-phenylenevinylene)
light-emitting diodes,” Chemical Physics Letters, vol. 210, no. 1, pp. 61-66, 1993.

V. Cleave, G. Yahioglu, P. Le Barny, R. H. Friend, and N. Tessler, “Harvesting Singlet
and Triplet Energy in Polymer LEDs,” Advanced Materials, vol. 11, no. 4, pp. 285-288,
1999.

M. A. Baldo, D. E. O’Brien, Y. You, A. Shoustikov, S. Sibley, M. E. Thompson, and
S. R. Forrest, “Highly efficient phosphorescent emission from organic electroluminescent
devices,” Nature, vol. 395, no. 6698, pp. 151-154, 1998.

M. A. Baldo, M. E. Thompson, and S. R. Forrest, “Phosphorescent materials for appli-
cation to organic light emitting devices,” Pure and Applied Chemistry, vol. 71, no. 11,
pp- 2095-2106, 1999.

C. Adachi, M. A. Baldo, M. E. Thompson, and S. R. Forrest, “Nearly 100% internal phos-
phorescence efficiency in an organic light-emitting device,” Journal of Applied Physics,
vol. 90, no. 10, p. 5048, 2001.

M. Pfeiffer, K. Leo, X. Zhou, J. S. Huang, M. Hofmann, A. Werner, and J. Blochwitz-
Nimoth, “Doped organic semiconductors: Physics and application in light emitting di-
odes,” Organic Electronics, vol. 4, pp. 89—103, Sept. 2003.

G. He, M. Pfeiffer, K. Leo, M. Hofmann, J. Birnstock, R. Pudzich, and J. Salbeck,
“High-efficiency and low-voltage p-i-n electrophosphorescent organic light-emitting di-
odes with double-emission layers,” Applied Physics Letters, vol. 85, no. 17, p. 3911,
2004.

K. Walzer, B. Maennig, M. Pfeiffer, and K. Leo, “Highly Efficient Organic Devices Based
on Electrically Doped Transport Layers,” Chemical Reviews, vol. 107, pp. 1233-71, Apr.
2007.

DisplaySearch, “Small and Medium Display Active Matrix OLED Penetration to More
Than Double by 2015, http://www.displaysearch.com/,” 2012.

B. Geffroy, P. le Roy, and C. Prat, “Organic light-emitting diode (OLED) technology:
materials, devices and display technologies,” Polymer International, vol. 55, pp. 572-
582, June 2006.



Literaturverzeichnis

[22] J. Colegrove, “OLED Display and OLED Lighting: Technologies and Market Forecast,”
tech. rep., DisplaySearch, 2012.

[23] B. Young, “White Paper — A Preview of the Upcoming OLEDs World Summit in Berke-
ley, CA,” tech. rep., OLED Association, 2014.

[24] OLED-Info.com, “Sony XEL-1 OLED TV, http://www.oled-info.com/sony-xel-1,” 2014.
[25] Novaled, “OLED Displays, http://www.novaled.com/markets/oled_display/,” 2014.

[26] B. W. D’ Andrade and S. R. Forrest, “White Organic Light-Emitting Devices for Solid-
State Lighting,” Advanced Materials, vol. 16, pp. 1585-1595, Sept. 2004.

[27] E. So, J. Kido, and P. Burrows, “Organic Light-Emitting Devices for Solid-State Ligh-
ting,” MRS Bulletin, vol. 33, no. 7, pp. 663-669, 2008.

[28] Y.-S. Tyan, “Organic light-emitting-diode lighting overview,” Journal of Photonics for
Energy, vol. 1, no. 1, p. 011009, 2011.

[29] N. T. Kalyani and S. J. Dhoble, “Organic light emitting diodes: Energy saving lighting
technology - A review,” Renewable and Sustainable Energy Reviews, vol. 16, pp. 2696—
2723, June 2012.

[30] Y.-L. Chang and Z.-H. Lu, “White Organic Light-Emitting Diodes for Solid-State Ligh-
ting,” Journal of Display Technology, vol. 9, no. 6, pp. 459-468, 2013.

[31] K. Ghaffarzadeh and N. Bardsley, “OLED Lighting Opportunities 2014-2025: Forecasts,
Technologies, Players,” tech. rep., IDTechEx, 2014.

[32] M. Klein and K. Heuser, “Lichthimmel und Lichttapete,” Physik Journal, vol. 7, no. 5,
pp. 4346, 2008.

[33] J. W. Park, D. C. Shin, and S. H. Park, “Large-area OLED lightings and their applicati-
ons,” Semiconductor Science and Technology, vol. 26, p. 034002, Mar. 2011.

[34] S. Reineke, F. Lindner, G. Schwartz, N. Seidler, K. Walzer, B. Liissem, and K. Leo,
“White organic light-emitting diodes with fluorescent tube efficiency,” Nature, vol. 459,
pp- 234-238, May 2009.

[35] OLED-Info.com, “Konica Minolta break their own record with world’s most efficient
OLED panel (139 Im/W), http://www.oled-info.com/konica-minolta-break-their-own-
record-worlds-most-efficient-oled-panel-139-Imw,” 2014.

139



Literaturverzeichnis

[36]

[37]

[38]

[39]

[40]

[41]

[42]

[43]

[44]

[45]

[46]

140

S. R. Forrest, “The path to ubiquitous and low-cost organic electronic appliances on
plastic,” Nature, vol. 428, no. 6986, pp. 911-918, 2004.

Z. B. Wang, M. G. Helander, J. Qiu, D. P. Puzzo, M. T. Greiner, Z. M. Hudson, S. Wang,
Z. W. Liu, and Z. H. Lu, “Unlocking the full potential of organic light-emitting diodes
on flexible plastic,” Natur Photonics, vol. 5, no. 12, pp. 753-757, 2011.

P. E. Burrows, V. Bulovic, S. R. Forrest, L. S. Sapochak, D. M. McCarty, and M. E.
Thompson, “Reliability and degradation of organic light emitting devices,” Applied Phy-
sics Letters, vol. 65, no. 23, p. 2922, 1994.

Y. Sato, S. Ichinosawa, and H. Kanai, “Operation Characteristics and Degradation of Or-
ganic Electroluminescent Devices,” IEEE Journal of Selected Topics in Quantum Elec-
tronics, vol. 4, no. 1, pp. 40—48, 1998.

D. Y. Kondakov, W. C. Lenhart, and W. F. Nichols, “Operational degradation of organic
light-emitting diodes: Mechanism and identification of chemical products,” Journal of
Applied Physics, vol. 101, no. 2, p. 024512, 2007.

K. Saxena, V. K. Jain, and D. S. Mehta, “A review on the light extraction techniques in
organic electroluminescent devices,” Optical Materials, vol. 32, pp. 221-233, Nov. 2009.

K. Hong and J.-L. Lee, “Review Paper: Recent Developments in Light Extraction Tech-
nologies of Organic Light Emitting Diodes,” Electronic Materials Letters, vol. 7, no. 2,
pp. 77-91, 2011.

N. C. Greenham, R. H. Friend, and D. D. C. Bradley, “Angular Dependence of the Emis-
sion from a Conjugated Polymer Light-Emitting Diode: Implications for Efficiency Cal-
culations,” Advanced Materials, vol. 6, pp. 491-494, Feb. 1994.

N. K. Patel, S. Cina, and J. H. Burroughes, “High-Efficiency Organic Light-Emitting

Diodes,” IEEE Journal on Selected Topics in Quantum Electronics, vol. 8, no. 2, pp. 346—
361, 2002.

M.-H. Lu and J. C. Sturm, “Optimization of external coupling and light emission in
organic light-emitting devices: modeling and experiment,” Journal of Applied Physics,
vol. 91, no. 2, p. 595, 2002.

A. De Almeida, B. Santos, B. Paolo, and M. Quicheron, “Solid state lighting review -
Potential and challenges in Europe,” Renewable and Sustainable Energy Reviews, vol. 34,
pp- 3048, June 2014.



Literaturverzeichnis

[47]

[48]

[49]

[50]

[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

[58]

H. Greiner, “Light Extraction from Organic Light Emitting Diode Substrates: Simulation
and Experiment,” Japanese Journal of Applied Physics, vol. 46, pp. 41254137, July
2007.

M. Fujita, K. Ishihara, T. Ueno, T. Asano, S. Noda, H. Ohata, T. Tsuji, H. Nakada, and
N. Shimoji, “Optical and Electrical Characteristics of Organic Light-Emitting Diodes
with Two-Dimensional Photonic Crystals in Organic/Electrode Layers,” Japanese Jour-
nal of Applied Physics, vol. 44, pp. 3669-3677, June 2005.

Y. Sun and S. R. Forrest, “Enhanced light out-coupling of organic light-emitting devices
using embedded low-index grids,” Nature Photonics, vol. 2, pp. 483-487, July 2008.

T.-W. Koh, J.-M. Choi, S. Lee, and S. Yoo, “Optical Outcoupling Enhancement in Or-
ganic Light-Emitting Diodes: Highly Conductive Polymer as a Low-Index Layer on Mi-
crostructured ITO Electrodes,” Advanced Materials, vol. 22, pp. 1849—1853, Apr. 2010.

B. Riedel, Effizienzsteigerung in organischen Leuchtdioden. PhD thesis, Karlsruher In-
stitut fiir Technologie (KIT), 2011.

J. M. Lupton, B. J. Matterson, I. D. W. Samuel, M. J. Jory, and W. L. Barnes, “Bragg scat-
tering from periodically microstructured light emitting diodes,” Applied Physics Letters,
vol. 77, no. 21, p. 3340, 2000.

B. J. Matterson, J. M. Lupton, A. F. Safonov, M. G. Salt, W. L. Barnes, and I. D. W. Sa-
muel, “Increased Efficiency and Controlled Light Output from a Microstructured Light-
Emitting Diode,” Advanced Materials, vol. 13, no. 2, pp. 123-127, 2001.

J. M. Ziebarth, A. K. Saafir, S. Fan, and M. D. McGehee, “Extracting Light from Polymer
Light-Emitting Diodes Using Stamped Bragg Gratings,” Advanced Functional Materials,
vol. 14, pp. 451-456, May 2004.

A. Gombert, B. Blisi, C. Biihler, P. Nitz, J. Mick, W. Hof} feld, and M. Niggemann,
“Some application cases and related manufacturing techniques for optically functional

microstructures on large areas,” Optical Engineering, vol. 43, no. 11, pp. 2525-2533,
2004.

J. Shinar, Organic Light-Emitting Devices: A Survey. New York: Springer Verlag, 2004.

W. Briitting, Physics of Organic Semiconductors. Berlin: WILEY-VCH Verlag GmbH,
2005.

W. Briitting and W. RieB3, “Organische Elektronik: Grundlagen der organischen Halblei-
ter,” Physik Journal, vol. 7, no. 5, pp. 33-38, 2008.

141



Literaturverzeichnis

[59] Wikimedia Commons, “http://commons.wikimedia.org,” 2014.

[60] H. Haken and H. C. Wolf, Molekiilphysik und Quantenchemie. Berlin: Springer Verlag,
1998.

[61] M. Pope and C. Swenberg, Electronic Processes in Organic Crystals and Polymers. New
York: Oxford University Press, 2 ed., 1999.

[62] U. Lemmer, “Stimulated Emission and Lasing in Conjugated Polymers,” Polymers for
Advanced Technologies, vol. 9, no. 7, pp. 476487, 1998.

[63] G. Klaerner and R. D. Miller, “Polyfluorene Derivatives: Effective Conjugation Lengths
from Well-Defined Oligomers,” Macromolecules, vol. 31, no. 6, pp. 2007-2009, 1998.

[64] P. Prins, F. C. Grozema, B. S. Nehls, T. Farrell, U. Scherf, and L. D. A. Siebbeles, “En-
hanced charge-carrier mobility in 3-phase polyfluorene,” Physical Review B, vol. 74,
p. 113203, Sept. 2006.

[65] O.Esenturk, R.J. Kline, D. M. Delongchamp, and E. J. Heilweil, “Conjugation Effects on
Carrier Mobilities of Polythiophenes Probed by Time-Resolved Terahertz Spectroscopy,”
Journal of Physical Chemistry C, vol. 112, pp. 10587-10590, July 2008.

[66] K. Seshan, Handbook of Thin-Film Deposition Processes and Techniques - Principles,
Methods, Equipement and Applications. Norwich, New York: William Andrew, 2 ed.,
2002.

[67] S. Miyata, Organic Electroluminescent Materials and Devices. New York: Gordon &
Breach, 1997.

[68] D. Bucknall, Nanolithography and patterning techniques in microelectronics. Cam-
bridge, England: Woodhead Publishing, 2005.

[69] X. Zhou, J. Blochwitz, M. Pfeiffer, A. Nollau, T. Fritz, and K. Leo, “Enhanced Hole In-
jection into Amorphous Hole-Transport Layers of Organic Light-Emitting Diodes Using
Controlled p-Type Doping,” Advanced Functional Materials, vol. 11, pp. 310-314, Aug.
2001.

[70] A. Nollau, M. Pfeiffer, T. Fritz, and K. Leo, “Controlled n-type doping of a molecular
organic semiconductor: Naphthalenetetracarboxylic dianhydride (NTCDA) doped with
bis(ethylenedithio)-tetrathiafulvalene (BEDT-TTF),” Journal of Applied Physics, vol. 87,
no. 9, p. 4340, 2000.

142



Literaturverzeichnis

[71] N. Karl and J. Marktanner, “Electron and Hole Mobilities in High Purity Anthracene
Single Crystals,” Molecular Crystals & Liquid Crystals, vol. 355, pp. 149-173, 2001.

[72] H. Biéssler, G. Schonherr, M. Abkowitz, and D. M. Pai, “Hopping transport in prototypi-
cal organic glasses,” Physical Review B, vol. 26, no. 6, 1982.

[73] H. Bissler, “Charge Transport in Disordered Organic Photoconductors - A Monte Carlo
Simulation Study,” Physica Status Solidi B, vol. 175, no. 1, pp. 15-56, 1993.

[74] H. Baéssler, “Injection, Transport and Recombination of Charge Carriers in Organic Light-
Emitting Diodes,” Polymers for Advanced Technologies, vol. 9, no. 7, pp. 402418, 1998.

[75] P. W. M. Blom, M. J. M. de Jong, and M. G. van Munster, “Electric-field and tempera-
ture dependence of the hole mobility in poly(p-phenylene vinylene),” Physical Review B,
vol. 55, pp. R656-R659, Jan. 1997.

[76] W. Briitting, S. Berleb, and A. G. Miickl, “Device physics of organic light-emitting di-
odes based on molecular materials,” Organic Electronics, vol. 2, no. 1, pp. 1-36, 2001.

[77] P. N. Murgatroyd, “Theory of space-charge-limited current enhanced by Frenkel effect,”
Journal of Physics D: Applied Physics, vol. 3, no. 2, p. 151, 1970.

[78] M. Reufer, Exziton- und Spindynamikin organischen Halbleiterlasern. PhD thesis,
Ludwig-Maximilians-Universitdt Miinchen, 2006.

[79] P. W. Atkins, Physikalische Chemie. Weinheim: WILEY-VCH Verlag GmbH, 2 ed.,
1996.

[80] F. Schindler, J. M. Lupton, J. Feldmann, and U. Scherf, “A universal picture of chro-
mophores in pi-conjugated polymers derived from single-molecule spectroscopy,” Pro-
ceedings of the National Academy of Sciences of the United States of America, vol. 101,
pp- 14695-700, Oct. 2004.

[81] K. Miillen and U. Scherf, Organic Light-Emitting Devices: Synthesis Properties and Ap-
plications. Weinheim: WILEY-VCH Verlag GmbH, 2006.

[82] M. Schwoerer and H. C. Wolf, Organische Molekulare Festkorper. Weinheim: WILEY-
VCH Verlag GmbH, 2005.

[83] C. Girtner, Organic Laser Diodes: Modelling and Simulation. PhD thesis, Universitit
Karlsruhe (TH), 20009.

[84] I. D. Parker, “Carrier tunneling and device characteristics in polymer light-emitting di-
odes,” Journal of Applied Physics, vol. 75, no. 3, p. 1656, 1994.

143



Literaturverzeichnis

[85] J. G. Simmons, “Richardson-Schottky effect in solids,” Physical Review Letters, vol. 15,
no. 25, p. 967, 1965.

[86] S.R. Pollack and C. E. Morris, “Electron Tunneling through Asymmetric Films of Ther-
mally Grown Al1203,” Journal of Applied Physics, vol. 35, no. 5, p. 1503, 1964.

[87] T.J. Vink, K. J. B. M. Nieuwesteeg, and G. Oversluizen, “Tunneling through thin oxide
interface layers in a-Si:H Schottky diodes,” Journal of Applied Physics, vol. 71, no. 9,
p. 4399, 1992.

[88] V.I. Arkhipov, E. V. Emelianova, Y. H. Tak, and H. Béssler, “Charge injection into light-
emitting diodes: Theory and experiment,” Journal of Applied Physics, vol. 84, no. 2,
p. 848, 1998.

[89] J. C. Scott and G. G. Malliaras, “Charge injection and recombination at the metal-organic
interface,” Chemical Physics Lettersetters, vol. 299, no. 2, pp. 115-119, 1999.

[90] N. Koch, “Organic Electronic Devices and Their Functional Interfaces,” ChemPhy-
sChem, vol. 8, pp. 1438-55, July 2007.

[91] H. Becker, S. E. Burns, and R. H. Friend, “Effect of metal films on the photoluminescence

and electroluminescence of conjugated polymers,” Physical Review B, vol. 56, p. 1893,
July 1997.

[92] M. Gerken, Wavelength Multiplexing by Spatial Beam Shifting in Multilayer Thin-Film
Structures. PhD thesis, Stanford University, 2003.

[93] P. Yeh, Optical Waves in Layered Media. Hoboken, New Jersey: John Wiley & Sons,
Inc., 2005.

[94] J. D. Jackson, Klassische Elektrodynamik. Berlin, New York: de Gruyter, 2002.

[95] R. Paschotta, “Encyclopedia of Laser Physics and Technology, http://www.rp-
photonics.com/effective_refractive_index.html,” 2011.

[96] B. E. A. Saleh and M. C. Teich, Fundamentals of Photonics. Hoboken, New Jersey: John
Wiley & Sons, Inc., 2007.

[97] S. Asada, “Waveguiding Effect on Modal Gain in Optical Waveguide Devices,” IEEE
Journal of Quantum Electronics, vol. 27, no. 4, pp. 884-885, 1991.

[98] H. Raether, Surface Plasmons on Smooth and Rough Surfaces and on Gratings. Berlin:
Springer Verlag, 1988.

144



Literaturverzeichnis

[99]

[100]

[101]

[102]

[103]

[104]

[105]

[106]

[107]

[108]

[109]

W. L. Barnes, “Electromagnetic Crystals for Surface Plasmon Polaritons and the Extrac-
tion of Light from Emissive Devices,” Journal of Lightwave Technology, vol. 17, no. 11,
pp- 2170-2182, 1999.

P. A. Hobson, S. Wedge, J. A. E. Wasey, 1. Sage, and W. L. Barnes, “Surface Plasmon
Mediated Emission from Organic Light-Emitting Diodes,” Advanced Materials, vol. 14,
pp- 1393-1396, Oct. 2002.

W. L. Barnes, “Surface plasmon-polariton length scales: a route to sub-wavelength op-
tics,” Journal of Optics A: Pure and Applied Optics, vol. 8, pp. 87-93, Apr. 2006.

T. D. Visser, B. Demeulenaere, J. Haes, D. Lenstra, R. Baets, and H. Blok, “Confinement
and Modal Gain in Dielectric Waveguides,” Journal of Lightwave Technology, vol. 14,
no. 5, pp. 885-887, 1996.

J. Haes, B. Demeulenaere, R. Baets, D. Lenstra, T. D. Visser, and H. Blok, “Difference
between TE and TM modal gain in amplifying waveguides: analysis and assessment of
two perturbation approaches,” Optical and Quantum Electronics, vol. 29, no. 2, pp. 263—
273, 1997.

H. Yokoyama, “Physics and Device Applications of Optical Microcavities,” Science,
vol. 256, pp. 6670, Apr. 1992.

H. Benisty, H. De Neve, and C. Weisbuch, “Impact of Planar Microcavity Effects on
Light Extraction - Part I: Basic Concepts and Analytical Trends,” IEEE Journal of Quan-
tum Electronics, vol. 34, no. 9, pp. 1612-1631, 1998.

H. Benisty, H. De Neve, and C. Weisbuch, “Impact of Planar Microcavity Effects on
Light Extraction - Part II: Selected Exact Simulations and Role of Photon Recycling,”
IEEE Journal of Quantum Electronics, vol. 34, no. 9, pp. 1632-1643, 1998.

A. Dodabalapur, L. J. Rothberg, R. H. Jordan, T. M. Miller, R. E. Slusher, and J. M.
Phillips, “Physics and applications of organic microcavity light emitting diodes,” Journal
of Applied Physics, vol. 80, no. 12, p. 6954, 1996.

U. Lemmer, R. Hennig, W. Guss, A. Ochse, J. Pommerehne, R. Sander, A. Greiner, R. F.
Mahrt, H. Bissler, J. Feldmann, and E. O. Gobel, “Microcavity effects in a spin-coated
polymer two-layer system,” Applied Physics Letters, vol. 66, no. 11, p. 1301, 1995.

P. K. H. Ho, D. S. Thomas, R. H. Friend, and N. Tessler, “All-Polymer Optoelectronic
Devices,” Science, vol. 285, pp. 233-236, July 1999.

145



Literaturverzeichnis

[110]

[111]

[112]

[113]

[114]

[115]

[116]

[117]

[118]

[119]

[120]

146

N. Takada, T. Tsutsui, and S. Saito, “Control of emission characteristics in organic thin-
film electroluminescent diodes using an optical-microcavity structure,” Applied Physics
Letters, vol. 63, no. 15, p. 2032, 1993.

J. Lee, N. Chopra, and F. So, “Cavity effects on light extraction in organic light emitting
devices,” Applied Physics Letters, vol. 92, no. 3, p. 033303, 2008.

R. R. Chance, A. Prock, and R. Silbey, “Molecular fluorescence and energy transfer near
interfaces,” Advances in Chemical Physics, vol. 37, pp. 1-65, 1978.

W. L. Barnes, “Fluorescence near interfaces : The role of photonic mode density,” Jour-
nal of Modern Optics, vol. 45, no. 4, pp. 661-669, 1998.

S. Nowy, B. C. Krummacher, J. Frischeisen, N. A. Reinke, and W. Briitting, “Light ex-
traction and optical loss mechanisms in organic light-emitting diodes: Influence of the

emitter quantum efficiency,” Journal of Applied Physics, vol. 104, no. 12, p. 123109,
2008.

G. Bjork, S. Machida, Y. Yamamoto, and K. Igeta, “Modification of spontaneous emis-
sion rate in planar dielectric microcavity structures,” Physical Review A, vol. 44, no. 1,
p. 669, 1991.

E. Fermi, “Quantum Theory of Radiation,” Reviews of Modern Physics, vol. 4, p. 87,
1932.

V. Bulovi¢, V. B. Khalfin, G. Gu, P. E. Burrows, D. Z. Garbuzov, and S. R. Forrest,
“Weak microcavity effects in organic light-emitting devices,” Physical Review B, vol. 58,
pp- 3730-3740, Aug. 1998.

R. Bathelt, D. Buchhauser, C. Girditz, R. Paetzold, and P. Wellmann, “Light extracti-
on from OLEDs for lighting applications through light scattering,” Organic Electronics,
vol. &, pp. 293-299, Aug. 2007.

T. Yamasaki, K. Sumioka, and T. Tsutsui, “Organic light-emitting device with an orde-
red monolayer of silica microspheres as a scattering medium,” Applied Physics Letters,
vol. 76, no. 10, p. 1243, 2000.

F. Li, X. Li, J. Zhang, and B. Yang, “Enhanced light extraction from organic light-
emitting devices by using microcontact printed silica colloidal crystals,” Organic Elec-
tronics, vol. 8, pp. 635-639, Oct. 2007.



Literaturverzeichnis

[121]

[122]

[123]

[124]

[125]

[126]

[127]

[128]

[129]

[130]

[131]

H.J. Peng, Y. L. Ho, X. J. Yu, and H. S. Kwok, “Enhanced coupling of light from organic
light emitting diodes using nanoporous films,” Journal of Applied Physics, vol. 96, no. 3,
p. 1649, 2004.

M. Punke, Organische Halbleiterbauelemente fiir mikrooptische Systeme. PhD thesis,
Universitat Karlsruhe (TH), 2007.

H. B. Michaelson, “The work function of the elements and its periodicity,” Journal of
Applied Physics, vol. 48, no. 11, p. 4729, 1977.

Y. Cao, G. Yu, C. Zhang, R. Menon, and A. J. Heeger, “Polymer light-emitting diodes
with polyethylene dioxythiophene-polystyrene sulfonate as the transparent anode,” Syn-
thetic Metals, vol. 87, pp. 171-174, Mar. 1997.

G. Greczynski, T. Kugler, M. Keil, W. Osikowicz, M. Fahlman, and W. R. Salaneck,
“Photoelectron spectroscopy of thin films of PEDOT-PSS conjugated polymer blend: a
mini-review and some new results,” Journal of Electron Spectroscopy and Related Phe-
nomena, vol. 121, pp. 1-17, Dec. 2001.

T. M. Brown, J. S. Kim, R. H. Friend, F. Cacialli, R. Daik, and W. J. Feast, “Built-in field
electroabsorption spectroscopy of polymer light-emitting diodes incorporating a doped
poly(3,4-ethylene dioxythiophene) hole injection layer,” Applied Physics Letters, vol. 75,
no. 12, p. 1679, 1999.

M. Bajpai, K. Kumari, R. Srivastava, M. N. Kamalasanan, R. S. Tiwari, and S. Chand,
“Electric field and temperature dependence of hole mobility in electroluminescent PDY
132 polymer thin films,” Solid State Communications, vol. 150, pp. 581-584, Apr. 2010.

A. Boudrioua, P. A. Hobson, B. Matterson, I. D. W. Samuel, and W. L. Barnes, “Bi-
refringence and dispersion of the light emitting polymer MEH-PPV,” Synthetic Metals,
vol. 111-112, pp. 545-547, June 2000.

K. Koynov, A. Bahtiar, T. Ahn, C. Bubeck, and H.-H. Hoerhold, “Molecular weight de-
pendence of birefringence of thin films of the conjugated polymer poly[2-methoxy-5-
(2’-ethyl-hexyloxy)-1,4-phenylenevinylene],” Applied Physics Letters, vol. 84, no. 19,
p- 3792, 2004.

C. W. Tang, S. A. VanSlyke, and C. H. Chen, “Electroluminescence of doped organic
thin films,” Journal of Applied Physics, vol. 65, no. 9, p. 3610, 1989.

S. B. Klinkhammer, Durchstimmbare organische Halbleiterlaser. PhD thesis, Karlsruher
Institut fiir Technologie (KIT), 2013.

147



Literaturverzeichnis

[132]

[133]

[134]

[135]

[136]

[137]

[138]

[139]

[140]

[141]

[142]

[143]

[144]

[145]

148

Sigma-Aldrich Co. LLC., “http://www.sigmaaldrich.com,” 2014.

I. G. Hill and A. Kahn, “Organic semiconductor heterointerfaces containing bathocupro-
ine,” Journal of Applied Physics, vol. 86, no. 8, p. 4515, 1999.

R. G. Kepler, P. M. Beeson, S. J. Jacobs, R. A. Anderson, M. B. Sinclair, V. S. Valen-
cia, and P. A. Cahill, “Electron and hole mobility in tris(8-hydroxyquinolinolato-N1,08)
aluminum,” Applied Physics Letters, vol. 66, no. 26, p. 3618, 1995.

J.-S. Kim, F. Cacialli, and R. Friend, “Surface conditioning of indium-tin oxide anodes
for organic light-emitting diodes,” Thin Solid Films, vol. 445, pp. 358-366, Dec. 2003.

C. C. Wu, C. I. Wy, J. C. Sturm, and A. Kahn, “Surface modification of indium tin
oxide by plasma treatment: An effective method to improve the efficiency, brightness, and
reliability of organic light emitting devices,” Applied Physics Letters, vol. 1348, no. 1997,
pp- 3-6, 2012.

H. Kim, J. Lee, C. Park, and Y. Park, “Surface Characterization of O2-Plasma-Treated
Indium-Tin-Oxide (ITO) Anodes for Organic Light-Emitting-Device Applications,”
Journal of the Korean Physical Society, vol. 41, no. 3, pp. 395-399, 2002.

S.-H. Chen, “Work-function changes of treated indium-tin-oxide films for organic light-
emitting diodes investigated using scanning surface-potential microscopy,”’ Journal of
Applied Physics, vol. 97, no. 7, p. 073713, 2005.

J. M. Koehler and W. Fritzsche, Nanotechnology: An Introduction to Nanostructuring
Techniques. Weinheim: WILEY-VCH Verlag GmbH, 2007.

F. Maier-Flaig, Silizium-Nanokristalle fiir optoelektronische Anwendungen. PhD thesis,
Karlsruher Institut fiir Technologie (KIT), 2013.

B. Bhushan, Handbook of Nanotechnology. Berlin: Springer Verlag, 2001.

S. Gleiss, Effizienzsteigerung in organischen Leuchtdioden durch photonische Kristall-
gitter. Master thesis, Universitit Karlsruhe (TH), 2008.

U. Geyer, Interferenzlithographisch strukturierte Oberfiiichen fiir lichtemittierende Bau-
elemente. PhD thesis, Universitit Karlsruhe (TH), 2009.

M. Stroisch, Organische Halbleiterlaser auf Basis Photonischer-Kristalle. PhD thesis,
Universitit Karlsruhe, 2007.

A. Colsmann, Ladungstransportschichten fiir effiziente organische Halbleiterbauelemen-
te. PhD thesis, Universitit Karlsruhe (TH), 2008.



Literaturverzeichnis

[146]

[147]

[148]

[149]

[150]

[151]

[152]

[153]

[154]

[155]

[156]

[157]

Gigahertz-Optik, “Light Measurement Tutorials,” 2007.

T. Fuhrmann, K. Samse, J. Salbeck, A. Perschke, and H. Franke, “Guided electromagne-
tic waves in organic light emitting diode structures,” Organic Electronics, vol. 4, pp. 219—
226, Dec. 2003.

M. Gerken, “Vorlesungsunterlagen zu: Entwurf optoelektronischer Bauelemente mit
Matlab/Simulink,” 2009.

T. D. Visser, H. Blok, and D. Lenstra, “Modal Analysis of a Planar Waveguide with Gain
and Losses,” IEEE Journal of Quantum Electronics, vol. 31, no. 10, pp. 1803-1810,
1995.

K. Ishihara, M. Fujita, I. Matsubara, T. Asano, S. Noda, H. Ohata, A. Hirasawa, H. Naka-
da, and N. Shimoji, “Organic light-emitting diodes with photonic crystals on glass sub-

strate fabricated by nanoimprint lithography,” Applied Physics Letters, vol. 90, no. 11,
p. 111114, 2007.

D. Y. K. Ko and J. R. Sambles, “Scattering matrix method for propagation of radiation in
stratified media: attenuated total reflection studies of liquid crystals,” J. Opt. Soc. Am. A,
vol. 5, no. 11, pp. 1863-1866, 1988.

K. Busch, “Lecture Notes KSOP-Doktorandenmodul: Computer Aided Design of Optical
and Photonic Systems - Diffractive Optik,” 2007.

A. Taflove and S. C. Hagness, Computational Electrodynamics: The Finite-Difference
Time-Domain Method. Norwood, MA: Artech House, 3 ed., 2005.

J. B. Schneider, “Understanding the Finite-Difference Time-Domain Method,
www.eecs.wsu.edu/“schneidj/ufdtd,” 2010.

K. S. Yee, “Numerical Solution of Initial Boundary Value Problems Involving Max-
well’s Equations in Isotropic Media,” IEEE Transactions on Antennas and Propagation,
vol. AP14, no. 3, p. 302, 1966.

A. Taflove, “Application of the Finite-Difference Time-Domain Method to Sinusoidal
Steady-State Electromagnetic-Penetration Problems,” IEEE Transactions on Electroma-
gnetic Compatibility, vol. EMC-22, pp. 191-202, Aug. 1980.

A. Taflove and M. E. Brodwin, “Numerical Solution of Steady-State Electromagnetic
Scattering Problems Using the Time-Dependent Maxwell’s Equations,” IEEE Transacti-
ons on Microwave Theory and Techniques, vol. 23, no. 8, pp. 623-630, 1975.

149



Literaturverzeichnis

[158]

[159]

[160]

[161]

[162]

[163]

[164]

[165]

[166]

[167]

[168]

[169]

[170]

150

J. D. Joannopoulos, “Introduction to Meep, http://ab-initio.mit.edu/wiki/index.php/
Meep_Introduction,” 2007.

J. D. Joannopoulos, S. G. Johnson, J. N. Winn, and R. D. Meade, Photonic Crystals -
Molding the Flow of Light. Princeton and Oxford: Princeton University Press, 2 ed.,
2008.

G. Mur, “Absorbing Boundary Conditions for the Finite-Difference Approximation of the
Time-Domain Electromagnetic-Field Equations,” IEEE Transactions on Electromagnetic
Compatibility, vol. EMC-23, pp. 377-382, Nov. 1981.

J.-P. Berenger, “A Perfectly Matched Layer for the Absorption of Electromagnetic Wa-
ves,” Journal of Computational Physics, vol. 114, no. 2, pp. 185-200, 1994.

K. Busch, “Lecture Notes KSOP-Doktorandenmodul: Computer Aided Design of Optical
and Photonic Systems - FDTD-Methode,” 2007.

S. G. Johnson, “Notes on perfectly matched layers (PMLs),” Lecture notes, Massachu-
setts Institute of Technology, pp. 1-18, 2010.

P.-R. Loh, A. F. Oskooi, M. Ibanescu, M. Skorobogatiy, and S. G. Johnson, “Fundamental
relation between phase and group velocity, and application to the failure of perfectly

matched layers in backward-wave structures,” Physical Review E, vol. 79, p. 065601,
June 2009.

A. Deinega and I. Valuev, “Long-time behavior of PML absorbing boundaries for layered

periodic structures,” Computer Physics Communications, vol. 182, pp. 149-151, Jan.
2011.

K. E. Oughstun and N. A. Cartwright, “On the Lorentz-Lorenz formula and the Lorentz
model of dielectric dispersion,” Optics Express, vol. 11, pp. 1541-1546, Oct. 2003.

K. Umashankar and A. Taflove, “A Novel Method to Analyze Electromagnetic Scatte-
ring of Complex Objects,” IEEE Transactions on Electromagnetic Compatibility, vol. 24,
no. 4, pp. 397405, 1982.

Fluxim AG (Switzerland), “Semiconducting Thin Film Optics Simulator (SETFOS).”

S. Nowy, Understanding losses in OLEDs: optical device simulation and electrical cha-
racterization using impedance spectroscopy. PhD thesis, Universitit Augsburg, 2010.

Fluxim, “Setfos 3 User Manual, Version 3,” 2009.



Literaturverzeichnis

[171]

[172]

[173]

[174]

[175]

[176]

[177]

[178]

[179]

[180]

W. Lukosz and R. E. Kunz, “Light emission by magnetic and electric dipoles close to a
plane interface. I. Total radiated power,” J. Opt. Soc. Am. A, vol. 67, no. 12, pp. 1607—
1615, 1977.

W. Lukosz and R. E. Kunz, “Light emission by magnetic and electric dipoles close to
a plane dielectric interface. II. Radiation patterns of perpendicular oriented dipoles,” J.
Opt. Soc. Am. A, vol. 67, no. 12, pp. 1615-1619, 1977.

U. Geyer, J. Hauss, B. Riedel, S. Gleiss, U. Lemmer, and M. Gerken, “Large-scale pat-
terning of indium tin oxide electrodes for guided mode extraction from organic light-
emitting diodes,” Journal of Applied Physics, vol. 104, no. 9, p. 093111, 2008.

J. Hauss, B. Riedel, S. Gleiss, U. Geyer, U. Lemmer, and M. Gerken, ‘“Periodic nanostruc-
turing for guided mode extraction in organic light-emitting diodes,” Journal of Photonics
for Energy, vol. 1,no. 1, p. 011012, 2011.

J. Hauss, B. Riedel, T. Bocksrocker, S. Gleiss, K. Huska, U. Geyer, U. Lemmer, and
M. Gerken, “Periodic Nanostructures Fabricated by Laser Interference Lithography for
Guided Mode Extraction in OLEDs,” in Solid-State and Organic Lighting, OSA Technical
Digest (CD) (Optical Society of America, 2010), pp. 4-5, Optical Society of America,
2010.

J. Adam, J. Hauss, S. Gleiss, B. Riedel, U. Geyer, U. Lemmer, and M. Gerken, “Far Field
Calculations and Experimental Characterization of Nanostructured OLEDs,” in 2009 3rd
ICTON Mediterranean Winter Conference (ICTON-MW), pp. 1-6, Dec. 2009.

N. Balasubramanian and A. Subrahmanyam, “Studies on Evaporated Indium Tin Oxi-
de (ITO)/Silicon Junctions and an Estimation of ITO Work Function,” Journal of The
Electrochemical Society, vol. 138, no. 1, pp. 322-324, 1991.

K. Sakai, K. Utaka, S. Akiba, and Y. Matsushima, “1.5 mu-m Range InGaAsP/InP Distri-
buted Feedback Lasers,” IEEE Journal of Quantum Electronics, vol. 18, no. 8, pp. 1272—
1278, 1982.

Y. Nazirizadeh, J. Miiller, U. Geyer, D. Schelle, E.-B. Kley, A. Tiinnermann, U. Lemmer,
and M. Gerken, “Optical characterization of photonic crystal slabs using orthogonally
oriented polarization filters,” Optics Express, vol. 16, pp. 7153-7160, May 2008.

L. B. Valdes, “Resistivity measurements on germanium for transistors,” Proceedings of
the IRE, 1954.

151



Literaturverzeichnis

[181]

[182]

[183]

[184]

[185]

[186]

[187]

[188]

[189]

[190]

[191]

[192]

[193]

152

F. Volklein and T. Zetterer, Praxiswissen Mikrosystemtechnik. Vieweg+Teubner, 2 ed.,
2006.

R. F. Kazarinov and C. H. Henry, “Second-Order Distributed Feedback Lasers with Mode
Selection Provided by First-Order Radiation Losses,” IEEE Journal of Quantum Electro-
nics, vol. 21, no. 2, pp. 144-150, 1985.

U. Fano, “Sullo spettro di assorbimento dei gas nobili presso il limite dello spettro
d’arco,” Il Nuovo Cimento, vol. 12, no. 3, pp. 154-161, 1935.

U. Fano, “Effects of configuration interaction on intensities and phase shifts,” Physical
Review, vol. 124, pp. 1866—1878, Dec. 1961.

A. E. Miroshnichenko, S. Flach, and Y. S. Kivshar, “Fano resonances in nanoscale struc-
tures,” Reviews of Modern Physics, vol. 82, pp. 2257-2298, Aug. 2010.

R. W. Wood, “On a Remarkable Case of Uneven Distribution of Light in a Diffraction
Grating Spectrum,” Philosophical Magazine, vol. 4, no. 21, pp. 396402, 1902.

D. Maystre, “Theory of Wood’s Anomalies,” in Plasmonics (S. Enoch and N. Bonod,
eds.), vol. 167 of Springer Series in Optical Sciences, ch. 2, pp. 39-83, Berlin, Heidel-
berg: Springer Berlin Heidelberg, 2012.

U. Fano, “The Theory of Anomalous Diffraction Gratings and of Quasi-Stationary Waves
on Metallic Surfaces (Sommerfeld’s Waves),” JOSA, vol. 31, no. 3, pp. 213-222, 1941.

A. Hessel and A. A. Oliner, “A New Theory of Wood’s Anomalies on Optical Gratings,”
Applied Optics, vol. 4, p. 1275, Oct. 1965.

M. Fuyjita, T. Ueno, K. Ishihara, T. Asano, S. Noda, H. Ohata, T. Tsuji, H. Nakada, and
N. Shimoji, “Reduction of operating voltage in organic light-emitting diode by corruga-
ted photonic crystal structure,” Applied Physics Letters, vol. 85, no. 23, p. 5769, 2004.

J. Hauss, T. Bocksrocker, B. Riedel, U. Geyer, U. Lemmer, and M. Gerken, ‘“Metallic
Bragg-gratings for light management in organic light-emitting devices,” Applied Physics
Letters, vol. 99, no. 10, p. 103303, 2011.

J. Hauss, T. Bocksrocker, B. Riedel, U. Lemmer, and M. Gerken, “On the interplay

of waveguide modes and leaky modes in corrugated OLEDs,” Optics Express, vol. 19,
no. 104, pp. 851-858, 2011.

S. Hermann, O. D. Gordan, M. Friedrich, and D. R. T. Zahn, “Optical properties of mul-
tilayered Alq3/a-NPD structures investigated with spectroscopic ellipsometry,” Physica
Status Solidi C, vol. 2, pp. 4037-4042, Dec. 2005.



Literaturverzeichnis

[194] S. Riechel, Organic semiconductor lasers with two-dimensional distributed feedback.
PhD thesis, Ludwig-Maximilians-Universitidt Miinchen, 2002.

[195] Z. T. Liu, C. Y. Kwong, C. H. Cheung, A. B. Djurisi¢, Y. Chan, and P. C. Chui, “The
characterization of the optical functions of BCP and CBP thin films by spectroscopic
ellipsometry,” Synthetic Metals, vol. 150, pp. 159-163, Apr. 2005.

[196] C. M. Ramsdale and N. C. Greenham, “The optical constants of emitter and electro-
de materials in polymer light-emitting diodes,” Journal of Physics D: Applied Physics,
vol. 36, no. 4, pp. L29-1L.34, 2003.

[197] Y. Yang, X. W. Sun, B. J. Chen, C. X. Xu, T. P. Chen, C. Q. Sun, B. K. Tay, and Z. Sun,
“Refractive indices of textured indium tin oxide and zinc oxide thin films,” Thin Solid
Films, vol. 510, pp. 95-101, July 2006.

[198] T. Bocksrocker, Technologien fiir das Lichtmanagement in organischen Leuchtdioden.
PhD thesis, Karlsruher Institut fiir Technologie (KIT), 2013.

153






Publikationsliste

Referierte Artikel in internationalen Zeitschriften

* J. Hauss, T. Bocksrocker, B. Riedel, U. Geyer, U. Lemmer, and M. Gerken, “Metallic
Bragg-gratings for light management in organic light-emitting devices,” Applied Physics
Letters, 99, 103303 (2011)

* J. Hauss, T. Bocksrocker, B. Riedel, U. Lemmer, and M. Gerken, “On the interplay of
waveguide modes and leaky modes in corrugated OLEDs,” Optics Express, 19, A851
(2011)

e 7. Wang, J. Hauss, C. Vannahme, U. Bog, S. Klinkhammer, D. Zhao, M. Gerken, T.
Mappes, and U. Lemmer, “Nanograting transfer for light extraction in organic lightemit-
ting devices,” Applied Physics Letters, 98, 143105 (2011)

* J. Hauss, B. Riedel, S. Gleiss, U. Geyer, U. Lemmer, and M. Gerken, “Periodic nanos-
tructuring for guided mode extraction in organic light-emitting diodes,” Journal of Pho-
tonics for Energy, 1,011012 (2011)

* B. Riedel, J. Hauss, Y. Shen, M. Aichholz, U. Lemmer, and M. Gerken, “Polymer light-
emitting diodes with inorganic nanocomposite interlayers for efficiency enhancement,”
Journal of Photonics for Energy, 1, 011018, (2011)

* B. Riedel, Y. Shen, J. Hauss, M. Aichholz, X. Tang, U. Lemmer, and M. Gerken, “Tai-
lored Highly Transparent Composite Hole Injection Layer Consisting of PEDOT:PSS and
Si0;, Nanoparticles for Efficient Polymer Light Emitting Diodes,” Advanced Materials,
23,740 (2011)

* B. Riedel, J. Hauss, U. Geyer, J. Guetlein, U. Lemmer, and M. Gerken, “Enhancing
outcoupling efficiency of indium-tin-oxide-free organic light-emitting diodes via nanos-
tructured high index layers,” Applied Physics Letters, 96, 243302 (2010)

* B. Riedel, J. Hauss, M. Aichholz, A. Gall, U. Lemmer, and M. Gerken, “Polymer light
emitting diodes containing nanoparticle clusters for improved efficiency,” Organic Elec-
tronics, 11, 1172, (2010)

155



* B. Riedel, I. Kaiser, J. Hauss, U. Lemmer, and M. Gerken, “Improving the outcoupling

efficiency of indium-tin-oxide-free organic light-emitting diodes via rough internal inter-
faces,” Optics Express, 18, A631, (2010)

* U. Geyer, J. Hauss, B. Riedel, S. Gleiss, U. Lemmer, and M. Gerken, “Large-scale pat-

terning of indium tin oxide electrodes for guided mode extraction from organic light-
emitting diodes,” Journal of Applied Physics, 104, 093111, (2008)

Sonstige Veroffentlichungen

* J. Hauss, B. Riedel, and M. Gerken, “Nanotechnologie fiir Licht von morgen,” Nanotech-

nologie aktuell, 3, 26 (2010)

Konferenzbeitrage

156

¢ J. Hauss, B. Riedel, T. Bocksrocker, C. Vannahme, S. Klinkhammer, M. Guttmann, U.

Lemmer, and M. Gerken, ‘“Periodic nanostructures for efficient waveguide mode extrac-
tion in OLEDs,” SPIE Optics + Photonics 8115-58, San Diego, CA, USA (2011)

Z. Wang, J. Hauss, C. Vannahme, U. Bog, S. Klinkhammer, T. Mappes, and Uli Lemmer,
“Nanotransfer for light extraction in top-emitting organic light emitting devices,” SPIE
Optics + Photonics 8115-69, San Diego, CA, USA (2011)

B. Riedel, J. Hauss, Y. Shen, U. Lemmer, and M. Gerken, “Inorganic/organic compos-
ite structures in OLEDs: new approaches for efficiency enhancement,” SPIE Optics +
Photonics 8115-81, San Diego, CA, USA (2011)

J. Hauss, B. Riedel, U. Geyer, T. Bocksrocker, U. Lemmer, and M. Gerken, “Periodic
and nonperiodic large-area nanostructuring for guided mode extraction in OLEDs,” SPIE
Optics + Photonics 7776-65, San Diego, CA, USA (2010)

B. Riedel, J. Hauss, U. Geyer, J. Guetlein, U. Lemmer, and M. Gerken, “ITO-free OLEDs
with a nanostructured high-index layer for improved outcoupling efficiency,” SPIE Optics
+ Photonics 7776-61, San Diego, CA, USA (2010)

J. Hauss, B. Riedel, T. Bocksrocker, S. Gleiss, K. Huska, U. Geyer, U. Lemmer, and
M. Gerken, “Periodic Nanostructures Fabricated by Laser Interference Lithography for
Guided Mode Extraction in OLEDs,” Proc. OSA, Solid-State and Organic Lighting,
SOThB2, Karlsruhe (2010)



B. Riedel, J. Hauss, U. Geyer, U. Lemmer, and M. Gerken, “Methods for Increasing
the Efficiency of Organic Light Emitting Diodes,” Proc. OSA, Solid-State and Organic
Lighting, SOTuB2, Karlsruhe (2010)

J. Hauss, “Light Outcoupling in OLEDs,” Prominas International Summer School, Or-
ganic Electronics, Haifa, Israel (2009)

J. Adam, J. Hauss, S. Gleiss, B. Riedel, U. Geyer, U. Lemmer, and M. Gerken, “Far
Field Calculations and Experimental Characterization of Nanostructured OLEDs, 2009
3rd ICTON Mediterranean Winter Conference, Angers, Frankreich (2010)

B. Riedel, J. Hauss, 1. Kaiser, J. Guetlein, U. Geyer, K. Huska, U. Lemmer, and M.
Gerken, “Methods to Enhance the Efficiency of Organic Light Emitting Devices,” Inter-
national Symposium Technologies for Polymer Electronics - TPE 10, Rudolstadt (2010)

J. Hauss, “Enhancement of Outcoupling Efficiency in Organic Light emitting Diodes,”
Karlsruhe Days of Optics and Photonics, Karlsruhe (2009)

J. Hauss, S. Gleiss, U. Geyer, B. Riedel, U. Lemmer, and M. Gerken, “Nanostructures to
Enhance Light Extraction from OLEDs,” DPG Friihjahrstagung, Berlin (2008)

B. Riedel, J. Hauss, S. Gleiss, U. Lemmer, and M. Gerken, “Nanocolloidal Scattering
Particles Integrated in OLEDs,” DPG Friihjahrstagung, Berlin (2008)

B. Riedel, J. Hauss, K. Dopf, U. Lemmer, and M. Gerken, “Nanocolloidal Scattering
Particles Embedded in Polymer Light Emitting Diodes,” Light Scattering: Mie and More,
Karlsruhe (2008)

B. Riedel, J. Hauss, U. Lemmer, and M. Gerken, “Incorporating Nanocolloidal Particles
in Polymer Light Emitting Devices,” International Symposium Technologies for Polymer
Electronics - TPE 08, Rudolstadt (2008)

J. Hauss, “Enhanced Light Extraction from Organic LEDs,” KSOP Autumn Colloquium
2007, Oberkochen (2007)

J. Hauss, B. Riedel, U. Geyer, S. Peters, M. Stroisch, U. Lemmer, and M. Gerken, “En-

hanced Light Extraction from Organic LEDs,” International Summer School, Thin Solid
Films for OLEDs and Optoelectronic Applications, Krutyn, Polen (2007)

157



Patente

* Boris Riedel, Martina Gerken, Uli Lemmer, Julian HauB, “Ladungstriger-Transportschicht,
Verfahren zu ihrer Herstellung und elektrooptisches Bauelement”, Europdische Patentan-
meldung 09010783.0-1235

* Boris Riedel, Martina Gerken, Uli Lemmer, Julian HauB, “Charge-carrier transport layer
for an electro-optical component, method for its production and electro-optical compo-
nent”, US-Patentanmeldung US 12/860,429

Referierte Artikel in internationalen Zeitschriften zu anderen Themengebieten

* J. Hauss, A. Fedorov, C. Hutter, A. Shnirman, and G. Schon, “Single-Qubit Lasing and
Cooling at the Rabi Frequency,” Physical Review Letters, 100, 1, (2008)

e J. Hauss, A. Fedorov, S. André, V. Brosco, C. Hutter, R. Kothari, S. Yeshwanth, A.
Shnirman, and G. Schon, “Dissipation in circuit quantum electrodynamics: lasing and
cooling of a low-frequency oscillator,” New Journal of Physics, 10, 095018, (2008)

158



Betreute Arbeiten

* Tobias Bocksrocker, “Periodische Nanostrukturierung von Metallelektroden zur Effizien-
zsteigerung von organischen Leuchtdioden”, Master thesis, Karlsruher Institut fiir Tech-
nologie (KIT), 2010

» Tobias Bocksrocker, “Der Einfluss von Nanopartikeln auf die Modenauskopplung in or-
ganischen Leuchtdioden”, Studienarbeit, Universitit Karlsruhe (TH), 2009

» Sebastian Gleiss, “Effizienzsteigerung in organischen Leuchtdioden durch photonische
Kristallgitter”, Diplomarbeit Physik, Universitdt Karlsruhe (TH), 2008

* Gregor Huber, “Einfluss der Wellenleiterabsorption auf die Auskopplungseffizienz von
Bragg-Gittern in organischen Leuchtdioden”, Studienarbeit, Universitit Karlsruhe (TH),
2008

159



160



Danksagung

Diese letzten Seiten widme ich all denen, die durch ihre vielfiltige Unterstiitzung zum Gelingen
dieser Arbeit beigetragen haben.

An erster Stelle mochte ich Prof. Dr. Martina Gerken und Prof. Dr. Uli Lemmer fiir das
Ermoglichen und die Betreuung dieser Arbeit danken. Beide hatten stets ein offenes Ohr fiir
fachliche Probleme und haben an ihren Instituten ein inspirierendes und offenes Arbeitsklima
geschaffen, das maB3geblich zum Gelingen dieser Arbeit beigetragen hat. Viele der Kollegen,
die sie an das LTI in Karlsruhe und an das ISP in Kiel geholt haben, sind mir iiber die Jahre
zu guten Freunden geworden. Die Promotionszeit war fiir mich dadurch nicht nur fachlich,
sondern auch zwischenmenschlich ein absoluter Gewinn!

Ein besonderer Dank gilt meinen Kollegen Boris Riedel und Ulf Geyer fiir die hervorragende
Zusammenarbeit und die gute Zeit, die wir zusammen hatten.

Sigrid Thielborger aus Kiel gebiihrt ein groes Dankeschone fiir Thren Einsatz aus Kiel fiir die
Karlsruher Promovierenden und Ihre regelméfigen und nachdriicklichen Motivationsanrufe bei
mir.

Dankbar bin ich auch allen anderen Mitarbeitern am LTI und ISP, die zu dieser Arbeit und
dem guten Arbeitsklima beigetragen haben. Besonders erwihnen mochte ich Felix Glockler,
Sonke Klinkhammer, Florian Maier-Flaig, Jan Briickner, Christoph Vannahme, Katja Dopf,
Birgit Rudat, Carsten Eschenbaum, Falko Riechert, Jost Adam, Klaus Huska, Yousef Nazi-
rizadeh, Nico Christ, Hung Do und André Gall. Zum einen gebiihrt ihnen Dank fiir den regen
fachlichen Austausch, zum anderen dafiir, dass es immer lustig und nie langweilig war.

Fiir das Korrekturlesen der Arbeit mochte ich mich bei Florian Maier-Flaig, Ulf Geyer, Sonke
Klinkhammer, Jost Adam, Boris Riedel und Jan Briickner bedanken.

Bei meinen Diplomanden und Studienarbeitern Sebastian Gleif3, Tobias Bocksrocker und Gre-
gor Huber bedanke ich mich fiir Ihre hervorragende Arbeit.

161



Ein Dankeschon geht auch an Frau Henne und Frau Holeisen im LTI-Sekretariat, an das LTI-
Werkstatt-Team um Herrn Siitsch, an Felix Geislhoringer, Christian Kayser, Bernd Kleiner und
Thorsten Feldmann.

Der Karlsruhe School of Optics & Photonics (KSOP) danke ich fiir die hervorragenden Work-
shops und Seminare, an denen ich im Rahmen des PhD-Programms teilnehmen durfte und die
daraus erwachsene Vernetzung mit anderen KSOP-Doktoranden.

Ich bedanke mich fiir die finanzielle Unterstiitzung im Rahmen des BMBF-NanoFutur-Projektes
“Nanostrukturierte optoelektronische Bauelemente”.

Ein steter Quell der Motivation waren in den letzten Jahren auch viele gute Freunde. Soweit
sie oben noch keine Erwihnung fanden, geht hier ein Dank an: Christoph Kaiser, Stefanie

Simnacher, Valentina Luderer, Sebastian Gleil3, Inga Kaiser, Benno Rdsener und viele andere.

Anke gilt ein besonderer Dank! Sie ist Woche fiir Woche nach Karlsruhe gefahren und hat die
vielen Hochs und Tiefs, die so eine Arbeit mit sich bringt, mit mir durchgestanden.

Insbesondere mochte ich meiner Schwester Sarah danken, die die gesamte Arbeit korrekturge-
lesen hat und auch dariiber hinaus einen grolen Anteil an ihrem Gelingen hatte.

Caroline danke ich fiir ihre liebevolle Unterstiitzung auf den letzten Metern und ihre grofle
Geduld mit mir.

Ein groB3es Dankeschon geht an meine Eltern fiir ihre fortwihrende Unterstiitzung und das Er-
moglichen meines Studium und meines weiteren Werdeganges.

162



	Einleitung
	Organische Leuchtdioden
	Motivation: Das Problem der Lichtauskopplung in OLEDs
	Gliederung

	Grundlagen
	Organische Halbleiter
	Klassifizierung organischer Halbleiter
	Ladungstransport in organischen Halbleitern
	Optische Eigenschaften organischer Halbleiter

	Organische Leuchtdioden
	Aufbau und Funktionsweise
	Generelle Effizienzbetrachtungen

	Optische Eigenschaften und Auskoppeleffizienz von OLEDs
	Betrachtung im Rahmen der geometrischen Optik
	Optische Verlustkanäle
	Füllfaktoren
	Microcavity-Effekte und Besetzung der Moden in OLEDs

	Bragg-Streuung von geführten Moden in OLEDs

	Materialien, Herstellungsprozesse und Messmethoden
	Verwendete Materialien
	OLED-Typen
	Substrat und Elektroden
	Substrat
	Anode: ITO
	Kathode

	Polymer-OLEDs
	Lochinjektions- und Lochtransportschicht: PEDOT:PSS 
	Emitter: Super Yellow

	OLEDs aus kleinen Molekülen
	Emitterschicht Alq3:DCM
	Transport- und Blockschichten


	Herstellungsprozesse
	Vorbereitungs- und Reinigungsprozesse 
	Aufschleudern
	Thermisches Verdampfen
	Verkapselung
	Laserinterferenzlithographie zur Herstellung von Bragg-Gittern 

	Messaufbauten und Bauteilcharakterisierung
	Strahlungsleistung und Kennlinie
	Spektral- und winkelaufgelöste Elektrolumineszenz
	Spektral- und winkelaufgelöste Photolumineszenz


	Simulationsmethoden
	Transfer-Matrix-Methode
	Grundlagen der T-Matrix-Methode
	Feldverteilung senkrecht zu den Schichtgrenzen
	Matrix-Formalismus

	Anwendung der T-Matrix-Methode
	Bestimmung gebundener Moden
	Grenzen der Methode


	Finite-Differenzen-Methode im Zeitbereich 
	Grundlagen der FDTD-Methode
	Update-Gleichungen
	Diskretisierung und Stabilität
	Randbedingungen
	Weitere Eigenschaften der FDTD-Methode

	FDTD-Simulation von OLEDs

	SETFOS

	Bragg-Gitter in ITO-Anoden
	Herstellung 
	OLED-Herstellung
	Gitterherstellung
	Gittercharakterisierung

	Experimentelle Ergebnisse
	T-Matrix-Simulationen
	FDTD-Simulationen 
	Gittertiefe und Bauteileffizienz
	Variation der Gittertiefe
	Betrachtung der Gesamteffizienz

	Zusammenfassung und Diskussion

	Metallische Bragg-Gitter für Lichtmanagement in OLEDs 
	Herstellung
	Herstellung der Gitter
	OLED-Herstellung

	Experimentelle Ergebnisse und Simulation
	Zusammenfassung

	Aus- und Einkopplung durch Bragg-Gitter
	Probendesign und Herstellung
	Messergebnisse und Simulation
	Zusammenfassung und Ausblick

	Modenabsorption und Auskopplung
	Probendesign
	Herstellung
	Experimentelle Ergebnisse
	Charakterisierung der Absorberschicht
	Photolumineszenzmessungen

	Zusammenfassung

	Zusammenfassung und Ausblick
	Literaturverzeichnis
	Publikationsliste
	Danksagung



