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(57) Die Erfindung betrifft eine organische elektro-
lumineszente Anzeigevorrichtung, die eine Frontelek-
trodenkomponente, ein Gegenelektrodenkomponente,
eine organische elektrolumineszente Komponente zwi-
schen der Frontelektrodenkomponente und der Gegen-
elektrodenkomponente und eine Schutzschicht aus ei-
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Organische elektrolumineszente Anzeigevorrichtung mit Schutzschicht

ner amorphen Kohlenstoffmodifikation, die eine gas-
und feuchtigkeitsdichte Versiegelung fir die organische
elektrolumineszente Anzeigevorrichtung darstellt, um-
fasst.

Die Erfindung betrifft auch ein Verfahren zur Her-
stellung einer derartigen Anzeigevorrichtung.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft eine organische elektro-
lumineszente Anzeigevorrichtung (OLED), die eine
Frontelektrodenkomponente (member), eine Gegen-
elektrodenkomponente, eine organische elektrolumi-
neszente Komponente(member) zwischen der Front-
elektrodenkomponente und der Gegenelektrodenkom-
ponente und eine Schutzschicht aus einem anorgani-
schen Sperrschichtmaterial umfasst.

[0002] LEDs nach dem Stand der Technik sind in der
Regel anorganische Halbleiterdioden, d.h. Dioden, de-
ren Emittermaterial ein anorganischer Halbleiter, z. B.
ZnS, Silicium, Germanium oder eine |lI-V-Halbleiter wie
InP, GaAs, GaAlAs, GaP oder GaN mit entsprechenden
Dotierungen ist.

[0003] Mit der Verfligbarkeit halbleitender organi-
scher konjugierter Polymere und dem Nachweis ihrer
Eignung zur Herstellung von lichtemittierenden Bauele-
menten begannen weltweit umfangreiche Arbeiten zur
Entwicklung von organischen Elektrolumineszenz-
dioden und darauf aufbauend auch zu Displays. Im Ge-
gensatz zu den anorganischen LEDs, deren Verwen-
dung in héher aufldsenden Displays nur bedingt und mit
hohen Kosten mdglich ist, wird in organischen Elektro-
lumineszenzdioden ein gewaltiges Potential fur kleine
und handliche Displays gesehen.

[0004] Organische Elektrolumineszenzdisplays ha-
ben im Gegensatz zu Flissigkristalldisplays auch den
Vorteil, dass sie selbstleuchtend sind und daher keine
zusatzliche rickwartige Beleuchtungsquelle bendtigen.
[0005] Sie finden daher Anwendung, wo selbstleuch-
tende Anzeigevorrichtungen mit niedriger VVersorgungs-
spannung und geringer Verlustleistung gefragt sind Da-
zu zahlen vor allem Displays fiir den mobilen Einsatz
wie Handys, Organizer oder Anwendungen im Auto -
vom Radio bis zum Navigationssystem.

[0006] Ein ernsthaftes Problem ist jedoch noch die zu
kurze Lebensdauer der organischen elektrolumines-
zenten Anzeigevorrichtungen. Insbesondere ist es ein
Nachteil, dass die Luminanz der Anzeigevorrichtungen
wahrend des Betriebes ungleichmaRig verteilt (iber die
Oberflache abnimmt. Es treten - auch wenn die Anzei-
gevorrichtung nicht in Betrieb ist - mit der Zeit dunkle
Flecken in der elektrolumineszierenden Schicht auf.
Diese dunklen Recken werden verursacht und in ihrer
Ausbreitung begiinstigt durch Feuchtigkeit und schadli-
che Gase aus der umgebenden Atmosphare.

[0007] Um organische elektrolumineszente Anzeige-
vorrichtungen gegen Feuchtigkeit und schadliche Gase
abzudichten, wurden bereits verschiedenen Anordnun-
gen mit gasdichten Gehduse oder feuchtigkeitsabsor-
bierenden Mitteln in dem Gehé&use vorgeschlagen.
[0008] Beispielsweise beschreibt US 6160346 eine
elektrolumineszente Vorrichtung, die ein elektrolumi-
neszentes Bauteil umfasst, das eine elektrolumineszen-
te organische Schicht und zwei Elektroden in Kontakt
mit der elektrolumineszenten Schicht umfasst, wobei
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das elektrolumineszente Bauteil in einem Gehause ein-
geschlossen ist, das aus anorganischen Sperrschicht-
materialien besteht, die ein niedrig schmelzendes Me-
tall oder eine niedrig schmelzende Legierung mit einem
Schmelzpunkt unterhalb etwa 250°C umfassen Das Ge-
hause bildet eine luftdichte und wasserdichte Versiege-
lung fir das elektrolumineszente Bauteil.

[0009] Nachteilig an dieser elektrolumineszenten
Vorrichtung ist es, dass sie gegenliber mechanischen
Beschadigungen des Gehauses mit einer plastischen
Verformung reagiert.

[0010] Es ist eine Aufgabe der vorliegenden Erfin-
dung, eine organische elektrolumineszente Vorrichtung
mit einer mechanisch und chemisch stabilen Schutz-
schicht zur Verfiigung zu stellen, die als zuverlassige
Diffusionsbarriere gegen Feuchtigkeit wirkt.

[0011] Erfindungsgemall wird die Aufgabe geldst
durch eine organische elektrolumineszente Anzeige-
vorrichtung, die eine Frontelektrodenkomponente, ein
Gegenelektrodenkomponente, eine organische elektro-
lumineszente Komponente zwischen der Frontelektro-
denkomponente und der Gegenelektrodenkomponente
und eine Schutzschicht aus einer amorphen Kohlen-
stoffmodifikation umfasst.

[0012] Diese Schutzschicht bildet eine zusammen-
héngende Materieschicht und wirkt wie eine hermeti-
sche Verpackung, durch die die Anzeigevorrichtung vor
Umwelteinfliissen, wie Feuchtigkeit und mechanischen
Belastungen geschltzt wird.

[0013] Sie hat eine hervorragende Sperrwirkung ge-
gen das Eindringen von Wasserdampf und anderen
kontaminierenden bzw. korrodierenden Stoffe und ist
unempfindlich gegen mechanische Verformung,
Rissbildung und Kratzer.

[0014] Es ist bevorzugt, dass der spezifische elektri-
sche Widerstand der Schutzschicht p> 108 Q cm be-
tragt.

[0015] Es ist auch bevorzugt, dass die Schichtdicke

der Schutzschicht d < 5 um ist. Bei einigen Anwendun-
gen kdnnen bereits Schichtdicken von 50 nm einen aus-
reichen Schutz bieten.

[0016] Die Erfindung betrifft auch eine Verfahren zur
Herstellung einer organischen elektrolumineszenten
Anzeigevorrichtung, die eine Frontelektrodenkompo-
nente, eine Gegenelektrodenkomponente, eine organi-
sche elektrolumineszente Komponente zwischen der
Frontelektrodenkomponente und der Gegenelektroden-
komponente und eine Schutzschicht aus einer amor-
phen Kohlenstoffmodifikation, bei dem die Schutz-
schicht aus der Gasphase abgeschieden wird.

[0017] Nach einer bevorzugten Ausfiihrungsform der
Erfindung wird die Schutzschicht durch ein Mikrowellen-
Plasma-CVD-Verfahren abgeschieden.

[0018] Besonders bevorzugt ist es, dass der Arbeits-
punkt der Abscheidung aus der Gasphase im kinetisch
kontrollierten Bereich liegt.

[0019] Nachfolgend wird die Erfindung anhand einer
Figur weiter erlautert.
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Fig. 1  zeigt den schematischen Aufbau einer organi-
schen elektrolumineszenten Anzeigevorrich-
tung nach der Erfindung.

[0020] Eine organische elektrolumineszentes Anzei-

gevorrichtung nach der Erfindung umfasst eine Front-
elektrodenkomponente, ein Gegenelektrodenkompo-
nente, eine organische elektrolumineszente Kompo-
nente zwischen der Frontelektrodenkomponente und
der Gegenelektrodenkomponente und eine Schutz-
schicht aus einer amorphen Kohlenstoffmodifikation.
[0021] Typischerweise besteht eine derartige Anzei-
gevorrichtung aus einem Schichtverbund von Uberein-
ander und teilweise nebeneinander aufgetragenen Ein-
zelschichten. Fir den Aufbau kommen alle dem Fach-
mann bekannten Schichtstrukturen und Materialien fir
diese Schichten in Frage. Ublicherweise enthalten die
OLEDs eine elektrolumineszierende Schicht zwischen
einer positiven Elektrode als Frontelektrode und einer
negativen Elektrode als Gegenelektrode, wobei eine
oder beide Elektroden transparent und/oder segmen-
tiert sein kdnnen. Zusatzlich kdnnen zwischen der elek-
trolumineszierenden Schicht und der positiven Elektro-
de eine oder mehrere Elektroneninjektions- und/oder
Elektronentransportschichten angeordnet werden.
Ebenso kénnen zwischen der elektrolumineszierenden
Schicht und der negativen Elektrode eine oder mehrere
Locherinjektions- und/oder Ldchertransportschichten
angeordnet werden.

[0022] Fig 1 zeigt eine Ausfiihrungsform der organi-
sche elektrolumineszente Anzeigevorrichtung mit einer
Schutzschicht aus amorphem Kohlenstoff.

[0023] Sie umfasst eine erste Elektrode 8 aus ITO mit
Kontaktanschlissen 3, eine elektrolumineszente
Schicht 7 aus PDOT, eine zweite elektrolumineszente
Schicht 6 aus PPV und eine zweite Elektrode aus Al 5.
Die organische elektrolumineszente Anzeigevorrich-
tung ist weiterhin von einer Schutzschicht aus amor-
phem Kohlenstoff 4 bedeckt. Die Anzeigevorrichtung
kann vollstandig von der Schutzschicht aus einer amor-
phen Kohlenstoffmodifikation bedeckt sein. Bevorzugt
ist sie auf einem optisch transparenten Substrat 1 mit-
tels einer haftungsvermittelnden Schicht aus SiO, 2 auf-
gsbracht.

[0024] Dieser Schichtverbund kann auf einem Sub-
strat aus Glas, Quarz, Keramik, Kunstharz oder einer
durchsichtigen, flexiblen Plastikfolie angeordnet sein.
Geeignete Kunstharze sind z. B. Polyimide, Polyethy-
lenterephtalate und Polytretrafluoroethylene.

[0025] Die elektrolumineszente Schicht ist zwischen
zwei Elektrodenschichten angeordnet.

[0026] Die negative Elektrode liefert Elektronen, die
sich mit den von der positiven Elektrode ausgehenden
Léchern in der organischen elektrolumineszenten
Schicht zu Excitonen vereinigen und bei der Rekombi-
nation Photonen ausstrahlen.

[0027] Wenigstens eine der Elektrodenschichten soll-
te transparent oder wenigstens transluzent sein. Ubli-
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cherweise ist die positive Elektrode aus einem nichts-
téchiometrischem oder dotierten Zinnoxid, z.B. ITO,
oder einem Metall mit hoher Austrittsarbeit, z. B. Gold
oder Silber hergestellt. Diese Elektrodenmaterialien
kénnen leicht als transparente Schichten hergestellt
werden. Besonders ITO ist geeignet, aufgrund der Tat-
sache, dass es gute elektrische Leitfahigkeit hat und
transparent ist.

[0028] Ebenso kann eine Schicht aus einem leitfahi-
gen Polyanilin oder Poly-3,4-ethylen dioxythiophen al-
lein oder zusammen mit einer ITO-Schicht als transpa-
rente positive Elektrode verwendet werden.

[0029] Die negative Elektrode, die Elektronen in die
organische elektrolumineszente Schicht injiziert, soll ei-
ne niedrige Austrittsarbeit haben. Geeignet als Material
fur die negative Elektrode sind z. B. Indium, Aluminium,
Calcium, Barium oder Magnesium. Wenn die negative
Elektrode aus dem reaktiven Barium gefertigt wird,
empfiehlt es sich, diese Elektrodenschicht mit einer wei-
teren Schutzschicht aus einem Epoxyharz oder einem
inerten Metall zu bedecken. Diese Schichten haben den
Vorteil, dass sie nicht so stark reflektieren wie metalli-
sche Schichten.

[0030] Als organische elektrolumineszente Kompo-
nente fir die Anwendung in organischen LEDs haben
sick aromatische, konjugierte Leiterpolymere vom Poly
(para-phenylen)-Typ (LPPPs), die chemisch den Oligo-
oder Polyphenylen ahnlich sind, als besonders geeignet
herausgestellt. LPPPs weisen eine durchgehende Kette
von konjugierten Doppelbindungen auf. Besonders ge-
eignet sind z. B. l6ésliche Polyphenylenethylenvinylene
und lésliche Polythiophene, insbesondere Polyphenyl-
vinylene, die am Phenylring in 2- und 5-Position weiter
mit Alkyl- oder Alkoxy-Resten substituiert sind. Derarti-
ge Polymere sind leicht verarbeitbar und ergeben
Schichten mit amorpher Struktur. Beispiele fiir geeigne-
te Polyphenylenvinyle sind Poly(2-methyl-5-(n-dode-
cyl)-p-Phenylenvinylen, Poly(2-methyl-5-(3,5,dimethy-
loctyl)-p-Phenylenvinylen, Poly(2-methyl-5-(4,6,6,-tri-
methylheptyl)-p-Phenylenvinylen, Poly(2-methoxy-
5-dodecyloxy-p-Phenylenvinylen und Poly(2-methoxy-
5-(ethylhexyloxy)-p-Phenylenvinylen (MEH-PPV).
[0031] Deutlich besser als organische elektrolumi-
neszente Anzeigevorrichtung mit einer einzigen Elek-
trolumineszenzschicht funktionieren Anzeigevorrich-
tungen, die zwei verschiedene Elektrolumineszenz-
schichten enthalten. Eine Schicht transportiert Lécher
effektiv, z. B. PPV, eine Schicht transportiert Elektronen
effektiv, z. B. Oxadiazol. Dadurch kénnen nun Locher
und Elektronen leichter rekombinieren.

[0032] Besonders vorteilhaftfiirden Transport der po-
sitiven Ladungstrager ist Polyethylendioxythiophen PE-
DOT und Polyethylendioxythiophen-Polystyrensulfonat
PEDOT-SS. Besonders vorteilhaft wird fiir den Trans-
port der positiven Ladungstrager auch 4,4'.4"-Tris
[N-(1-naphtyl)-N--phenyl-amino]-triphenylamin zusam-
men mit Hydroxychinolin-Aluminium-Ill-Salz Alg; als
Emissions- und Elektronentransportmaterial einge-



5 EP 1283 554 A2 6

setzt.

[0033] Derartige organische elektrolumineszente An-
zeigevorrichtungen sind an sich bekannt.

[0034] GemaR der Erfindung enthalt die Anzeigevor-
richtung eine Schutzschicht aus einer amorphen Koh-
lenstoffmodifikation. Die Schutzschicht weist eine gute
Haftung zu den Metallen bzw. Legierungen der Elektro-
den auf und gleicht die relativ zerkluftete Oberflache der
organischen elektrolumineszenten Anzeigevorrichtung
zu einer glatten, dichten Oberflache aus.

[0035] Kohlenstoff in einer amorphen Modifikation ist
eine Kohlenstoffmaterial, bei dem ein amorphes, nano-
kristallines oder mikrokristallines Kohlenstoffnetzwerk
vorliegt. Derartige Kohlenstoffmodifikationen werden
auch als a-C, a-C:H, t-aC oder wegen der grof’en me-
chanischen Harte als diamantartiger Kohlenstoff oder
Glaskohlenstoff bezeichnet.

[0036] Diese amorphen Modifikationen von Kohlen-
stoff erhalten ihre besonderen Eigenschaften durch das
Nebeneinander von tetraedrischer Bindung mit sp3-Hy-
bridisierung und trigonaler Bindung mit sp2-Hybridisie-
rung in ihrer Struktur.

[0037] Die Schutzschicht aus einer amorphen Modi-
fikation von Kohlenstoff kann durch Abscheidung aus
der Gasphase, d.h. durch ein PVD-Verfahren wie Sput-
tern und Verdampfen, insbesondere aber durch ein
CVD-Verfahren hergestellt werden.

[0038] Die CVD-Verfahren, die geeignet sind, schlie-
Ren die Plasma-CVD-, ECR-Plasma-CVD-, DC-Plas-
ma-Jet-CVD-, Filtered Cathode Arc Deposition-, Casca-
ded-Arc-CVD-, RF-Plasma-CVD und Mikrowellen-Plas-
ma-CVD-Verfahren ein.

[0039] Bevorzugt ist das  Mikrowellen-Plas-
ma-CVD-Verfahren, weil die Konformitat der Abschei-
dung beim Mikrowellen-Plasma-CVD-Verfahren beson-
ders hoch ist. Bei einer ideal konformen Abscheidung
bildet sich die Schicht an vertikalen Strukturflaichen mit
der gleichen Rate wie an horizontalen Oberflachen und
es wird eine gleichmaRige Stufenabdeckung erreicht.
Eine konforme Abscheidung wird beglinstigt, wenn der
Arbeitspunkt der Abscheidung aus der Gasphase im ki-
netisch kontrollierten (reaktionsbegrenzten) Bereich
liegt. Hohe Temperaturen beglinstigen ebenfalls die
konforme Abscheidung, jedoch ist es bevorzugt, dass
die Abscheidetemperatur unter 250°C liegt. Da die Tem-
peratur zur Pyrolyse nicht ausreicht, wird das Quellgas
zusatzlich durch eine Hochfrequenz-Gasentladung an-
geregt: und zersetzt, so dass es an der Oberflache der
organischen elektrolumineszenten Anzeigevorrichtung
haftet.

[0040] Die zu beschichtende Oberflache wird bevor-
zugt wahrend der Beschichtung relativ zur Kohlenstoff-
quelle bewegt.

[0041] Durch entsprechende Reaktionsfiihrung kon-
nen bei der Abscheidung aus der Gasphase Schichten
aus amorphem Kohlenstoff mit hohem elektrischen Wi-
derstand hergestellt werden. Schichten mit Widerstan-
den bis 1013Q cm sind méglich.
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[0042] Die Schutzschicht kann bei der Abscheidung
aus der Gasphase aus verschiedenen Quellgasen ge-
bildet werden. Bevorzugt sind gasférmige Kohlenwas-
serstoffe, z. B. Alkane, d.h. geséttigte aliphatische Koh-
lenwasserstoffe wie Methan, Ethan und Propan. Bevor-
zugt wird Methan verwendet. Daneben kénnen aber
auch Alkene, d.h. ungssattigte Kohlenwasserstoffe, wie
Ethen und Propen eingesetzt werden, sowie Acetylen,
Cycloalkane, d.h. gesattigte cyclische Kohlenwasser-
stoffe, wie Cyclohexan und - im dampfférmigen Zu-
stand- aromatische Kohlenwasserstoffe wie Benzol
oder Benzolderivate. Die Kohlenwasserstoffe der vor-
stehend genannten Art kdénnen einzeln oder im Ge-
misch eingesetzt werden. Den Kohlenwasserstoffes
kénnen weiterhin Edelgase, wie Helium oder Argon, zu-
gesetzt werden.

[0043] Die zu beschichtende Oberflache der organi-
schen elektrolumineszenten Anzeigevorrichtung wird
vorteilhafterweise wahrend des Beschichtungsverfah-
rens durch Mafinahmen, wie z.B. Strahlfiihrung, Filter
usw. gegen den Einfluss von beim Beschichtungsver-
fahren entstehende UV-Strahlung und lonenbeschuss
geschitzt.

[0044] Die Anzeigevorrichtung nach der Erfindung
kann weiterhin optische Filterkomponenten enthalten,
die die Spiegelungen innerhalb der Anzeigevorrichtung
unterdruicken. Diese Spiegelungen entstehen einerseits
an den Grenzflachen zwischen den Schichten der An-
zeigevorrichtung, die mit unterschiedliche Brechungsin-
dizes haben, andererseits an der metallischen Kathode,
die wie ein metallischer Spiegel wirkt.

[0045] Um die Lichtreflexion an der Kathode zu unter-
driicken, kann die Kathode mit einer elektrisch leitenden
und lichtabsorbierenden Schicht bedeckt werden.
[0046] Die erfindungsgemaflie Anzeigevorrichtung
kann zusatzliche, die elektro-optischen Eigenschaften
beeinflussende Einrichtungen enthalten, wie UV-Filter,
Anti-Reflexbeschichtungen, als Micro-Cavities bekann-
te Einrichtungen sowie Farbkonversions- und Farbkor-
rekturfilter.

[0047] Die Anzeigevorrichtung kann z.B. als segmen-
tierte Anzeige oder als Matrix-Display mit separat adres-
sierten Pixeln ausgebildet sein. Die einzelnen Bildpunk-
te sind allein durch die Form der Elektroden leicht dar-
zustellen, da das Polymermaterial der organischen
elektrolumineszenten Komponente einen hohen Wider-
stand besitzt. Die Diffusion der Ladungstrager ist daher
minimal, was ein Ubersprechen zwischen den Bildpunk-
ten verhindert.

[0048] Die Anzeigevorrichtung wird durch einen Elek-
tronikteil zu einem kompletten Bildschirm ergéanzt.

Patentanspriiche
1. Organische elektrolumineszente Anzeigevorrich-

tung, die eine Frontelektrodenkomponente, ein Ge-
genelektrodenkomponente, eine organische elek-
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trolumineszente Komponente zwischen der Front-
elektrodenkomponente und der Gegenelektroden-
komponente und eine Schutzschicht aus einer
amorphen Kohlenstoffmodifikation umfasst.

5
Organische elektrolumineszente Anzeigevorrich-
tung geman Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet,
dass der spezifische elektrische Widerstand der
Schutzschicht p> 108 Q cm betragt. 10

Organische elektrolumineszente Anzeigevorrich-
tung geman Anspruch 1,

dadurch gekennzeichnet,

dass die Schichtdicke der Schutzschicht d< 5 um 15
ist.

Verfahren zur Herstellung einer organischen elek-
trolumineszenten Anzeigevorrichtung, die eine
Frontelektrodenkomponente, eine Gegenelektro- 20
denkomponente, eine organische elektrolumines-
zente Komponente zwischen der Frontelektroden-
komponente und der Gegenelektrodenkomponente

und eine Schutzschicht aus einer amorphen Koh-
lenstoffmodifikation, bei dem die Schutzschichtaus 25
der Gasphase abgeschieden wird

Verfahren zur Herstellung einer organischen elek-
trolumineszenten Anzeigevorrichtung gemaf An-
spruch 4, 30
dadurch gekennzeichnet,

dass die Schutzschicht durch ein Mikrowellen-
Plasma-CVD-Verfahren abgeschieden wird

Verfahren zur Herstellung einer organischen elek- 35
trolumineszenten Anzeigevorrichtung gemal An-
spruch 4,

dadurch gekennzeichnet,

dass der Arbeitspunkt der Abscheidung aus der
Gasphase im kinetisch kontrollierten Bereich liegt. 40
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