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Beschreibung

VERWEIS AUF VERWANDTE PATENTANMELDUNG

[0001] Diese Anmeldung beansprucht die Priorität der am 27. Mai 2011 am Koreanischen Amt für geistiges
Eigentum hinterlegten koreanischen Patentanmeldung Nr. 10-2011-0050844, deren Offenbarung hierin durch
Verweis vollumfänglich mit aufgenommen ist.

HINTERGRUND DER ERFINDUNG

1. Bereich der Erfindung

[0002] Die vorliegende Erfindung betrifft eine Elektrode und eine diese enthaltende elektronische Vorrichtung.

2. Beschreibung des Stands der Technik

[0003] Organische Lichtemittervorrichtungen, bei denen es sich um selbstemittierende Vorrichtungen handelt,
besitzen Vorteile, wie beispielsweise einen breiten Betrachtungswinkel, ausgezeichneten Kontrast, schnelles
Ansprechen (Response), hohe Lumineszenz, ausgezeichnete Steuerspannungseigenschaften und die Fähig-
keit, mehrfarbige Bilder zu liefern.

[0004] Eine konventionelle organische Lichtemittervorrichtung umfasst eine Anode, eine Kathode und eine
organische Schicht, die zwischen der Anode und der Kathode angeordnet ist. Die organische Schicht kann
eine Elektroneninjektionsschicht (EIL), eine Lochtransportschicht (HTL), eine Emissionsschicht (EML), eine
Elektronentransportschicht (ETL) und eine Kathode umfassen. Wenn eine Spannung zwischen der Anode und
der Kathode angelegt wird, bewegen sich Löcher, die von der Anode injiziert werden, über die HTL zu der
EML, und Elektronen, die von der Kathode injiziert werden, bewegen sich über die ETL zu der EML. Die Löcher
und Elektronen vereinigen sich in der EML, wodurch Exzitons erzeugt werden. Wenn die Exzitons von einem
angeregten Zustand auf einen Grundzustand abfallen, wird Licht emittiert.

[0005] Inzwischen wird weltweit an erneuerbaren Energien geforscht. Dabei wird organischen Solarzellen be-
sondere Aufmerksamkeit zuteil, da sie Solarenergie als zukünftige Energiequelle nutzen können. Organische
Solarzellen können im Vergleich zu anorganischen Solarzellen, welche Silizium verwenden, effizienter eine
Dünnschicht ausbilden und mit niedrigen Herstellungskosten hergestellt werden und somit in verschiedenen
flexiblen Vorrichtungen Anwendung finden.

[0006] Jedoch sind die mechanische Festigkeit, chemische Beständigkeit, Austrittsarbeit, Leitfähigkeit und
Lichtdurchlässigkeit konventioneller Elektroden nicht zufriedenstellend, und es bestehen genügend Verbesse-
rungsmöglichkeiten im Hinblick auf die Qualität.

ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG

[0007] Die vorliegende Erfindung stellt eine Elektrode mit ausgezeichneter Leitfähigkeit und hoher Austritts-
arbeit zur Verfügung.

[0008] Die vorliegende Erfindung stellt außerdem eine elektronische Vorrichtung zur Verfügung, welche die
Elektrode verwendet.

[0009] Gemäß einem Aspekt der vorliegenden Erfindung wird eine Elektrode zur Verfügung gestellt, welche
umfasst: eine Graphen enthaltende Schicht und eine Schicht, welche einen Austrittsarbeitsgradienten aufweist,
die auf der Graphen enthaltenden Schicht ausgebildet ist, wobei die einen Austrittsarbeitsgradienten aufwei-
sende Schicht eine Einzelschicht ist, welche eine erste Oberfläche, die in Kontakt mit der Graphen enthalten-
den Schicht steht, und eine zweite Oberfläche, die der ersten Oberfläche entgegengesetzt ist, umfasst, wobei
die Austrittsarbeit der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht graduell in eine Richtung von der
ersten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht zu der zweiten Oberfläche der
einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht ansteigt.

[0010] Das Graphen kann n Schichten umfassen, von denen jede aus polyzyklischen aromatischen Molekü-
len gebildet wird, in denen eine Vielzahl von Kohlenstoffatomen miteinander durch eine kovalente Bindung
verbunden sind und sich in einer ersten Richtung, d. h., in eine Richtung parallel zu dem Substrat, d. h., in
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Richtung der X-Achse oder in Richtung der Z-Achse von Fig. 2, erstrecken, wobei n eine ganze Zahl von 1 oder
größer ist. Wenn diesbezüglich n 2 oder mehr ist, sind die n Schichten in einer zweiten Richtung, d. h., in einer
Richtung senkrecht zu dem Substrat, d. h., in Richtung der Y-Achse von Fig. 2, übereinander angeordnet.

[0011] Die Graphen enthaltende Schicht kann ferner ein Dotiermaterial vom p-Typ enthalten.

[0012] Die Austrittsarbeit der ersten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht
kann im Bereich von 4,8 eV bis 5,3 eV liegen, und die Austrittsarbeit der zweiten Oberfläche der einen Aus-
trittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht kann im Bereich von 5,3 eV bis 6,5 eV liegen.

[0013] Die Schicht, welche einen Austrittsarbeitsgradienten aufweist, kann ein leitfähiges Material und ein
Material mit geringer Oberflächenenergie umfassen.

[0014] Für das Material mit niedriger Oberflächenenergie gilt folgendes: Eine Dünnschicht, welche aus dem
Material mit niedriger Oberflächenenergie gebildet ist (z. B. kann die Dünnschicht eine Stärke von weniger als
150 nm aufweisen), kann eine Oberflächenenergie von 30 mN/m oder weniger und eine Leitfähigkeit im Bereich
von 10–15 bis 10–1 S/cm aufweisen; oder eine Dünnschicht, die aus einer leitfähigen Polymerzusammensetzung
gebildet ist, welche das Material mit niedriger Oberflächenenergie enthält (z. B. kann die Dünnschicht eine
Stärke von weniger als 150 nm aufweisen), kann eine Oberflächenenergie von 30 mN/m oder weniger und
eine Leitfähigkeit im Bereich von 10–7 bis 10–1 S/cm aufweisen.

[0015] Die Konzentration des Materials mit niedriger Oberflächenenergie kann graduell in einer Richtung von
der ersten Oberfläche, d. h., der Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht, wel-
che in Kontakt mit der Graphen enthaltende Schicht steht (13A von Fig. 1), zu der zweiten Oberfläche, d. h.,
der Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht, die der ersten Oberfläche entge-
gengesetzt ist (13B von Fig. 1), ansteigen.

[0016] Da die Austrittsarbeit der ersten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht
die gleiche ist wie die des leitfähigen Materials, und die Menge des Materials mit niedriger Oberflächenenergie
in der zweiten Oberfläche größer ist als die Menge des Materials mit niedriger Oberflächenenergie in der ersten
Oberfläche, kann die Austrittsarbeit der zweiten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden
Schicht größer sein als die der ersten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht.

[0017] Das Material mit niedriger Oberflächenenergie kann wenigstens ein Fluor (F) enthalten. Beispielsweise
kann das Material mit niedriger Oberflächenenergie ein fluoriertes Polymer oder fluoriertes Oligomer sein.

[0018] Das leitfähige Material kann Polythiophen, Polyanilin, Polypyrrol, selbstdotiertes Polythiophen, selbst-
dotiertes Polyanilin, selbstdotiertes Polypyrrol oder eine beliebige Kombination davon umfassen, ist jedoch
nicht darauf beschränkt.

[0019] Gemäß einem anderen Aspekt der vorliegenden Erfindung wird eine elektronische Vorrichtung, welche
die Elektrode enthält, zur Verfügung gestellt.

[0020] Die elektronische Vorrichtung kann Flexibilität aufweisen.

[0021] Die elektronische Vorrichtung kann eine organische Lichtemittervorrichtung, eine organische Solarzel-
le, eine organische Speichervorrichtung oder einen organischen Dünnschichttransistor umfassen.

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0022] Die obigen und andere Merkmale und Vorteile der vorliegenden Erfindung werden durch detaillierte
Beschreibung beispielhafter Ausführungsformen mit Bezug auf die angefügten Zeichnungen näher ersichtlich,
wobei

[0023] Fig. 1 eine schematische Querschnittsansicht einer Elektrode gemäß einer Ausführungsform der vor-
liegenden Erfindung ist;

[0024] Fig. 2 eine schematische, perspektivische Explosionszeichnung einer Graphen enthaltenen Schicht
der Elektrode gemäß einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung ist;
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[0025] Fig. 3 schematisch die Beziehung der Austrittsarbeit zwischen der Elektrode und der auf der Elektrode
ausgebildeten Schicht zeigt;

[0026] Fig. 4 eine schematische Querschnittsansicht einer organischen Lichtemittervorrichtung gemäß einer
Ausführungsform der vorliegenden Erfindung ist;

[0027] Fig. 5 eine schematische Querschnittsansicht einer organischen Solarzelle gemäß einer Ausführungs-
form der vorliegenden Erfindung ist;

[0028] Fig. 6 eine schematische Querschnittsansicht eines organischen Dünnschichttransistors gemäß einer
Ausführungsform der vorliegenden Erfindung ist;

[0029] Fig. 7 ein Graph ist, in dem die optische Transmittanz der Graphen enthaltenden Schichten der Elek-
trode gemäß einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung dargestellt ist;

[0030] Fig. 8 ein Graph ist, in dem das UPS-Spektrum der Graphen enthaltenden Schichten der Elektrode
gemäß einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung dargestellt ist;

[0031] Fig. 9 ein Graph ist, in dem die molekularen Konzentrationen der Elektrode bezüglich der Tiefe dar-
gestellt sind;

[0032] Fig. 10A ein Graph ist, in dem die Stromdichte des elektrischen Felds, welche durch Messung der
transienten Dunkelstrominjektion durch raumladungsbegrenzte Ströme (”dark injection space charge limited
current”, DI SCLC) erhalten wird, veranschaulicht, und Fig. 10B ein Graph ist, welcher die Lochinjektionseffi-
zienz des elektrischen Felds veranschaulicht;

[0033] Fig. 11 eine gebogene organische Lichtemittervorrichtung gemäß einer Ausführungsform der vorlie-
genden Erfindung zeigt;

[0034] Fig. 12 ein Graph ist, welcher die Stromausbeute in Abhängigkeit der Spannung einer organischen
Lichtemittervorrichtung gemäß einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung veranschaulicht;

[0035] Fig. 13 ein Graph ist, welcher den Wirkungsgrad in Abhängigkeit der Spannung einer organischen
Lichtemittervorrichtung gemäß einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung zeigt;

[0036] Fig. 14 ein Graph ist, welcher das EL-Spektrum einer organischen Lichtemittervorrichtung gemäß einer
anderen Ausführungsform der vorliegenden Erfindung zeigt;

[0037] Fig. 15 ein Graph ist, welcher die Stromausbeute in Abhängigkeit der Spannung einer organischen
Lichtemittervorrichtung gemäß einer anderen Ausführungsform der vorliegenden Erfindung zeigt.

DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER ERFINDUNG

[0038] Im Folgenden werden beispielhafte Ausführungsformen der vorliegenden Erfindung detailliert mit Be-
zug auf die angefügten Zeichnungen beschrieben.

[0039] Der hierin verwendete Ausdruck ”und/oder” umfasst beliebige und sämtliche Kombinationen der ge-
meinsam aufgeführten Elemente. Ausdrücke, wie beispielsweise ”wenigstens eine/einer von”, modifizieren,
wenn sie einer Liste von Elementen vorangestellt sind, die gesamte Liste der Elemente, jedoch nicht die indi-
viduellen Elemente der Liste.

[0040] Fig. 1 ist eine schematische Querschnittsansicht einer Elektrode 10 gemäß einer Ausführungsform der
vorliegenden Erfindung. Die Elektrode 10 umfasst eine Graphen enthaltende Schicht 11 und eine Schicht 13,
welche einen Austrittsarbeitsgradienten aufweist. Die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13
umfasst eine erste Schicht 13A, welche mit der Graphen enthaltenden Schicht 11 in Kontakt steht, und eine
zweite Oberfläche 13B, welche der ersten Oberfläche 13A entgegengesetzt ist. Die Unterseite der Graphen
enthaltenden Schicht 11 kann in Kontakt mit einem Substrat stehen.

[0041] Die ”einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht” bezeichnet eine Schicht, in der die Aus-
trittsarbeit einen Gradienten in Bezug auf die Tiefe der Schicht aufweist.
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[0042] Die Graphen enthaltende Schicht 11 spielt eine Rolle bei dem Transport von Ladungen, beispielsweise
von Löchern. Die Graphen enthaltende Schicht 11 umfasst Graphen.

[0043] Obwohl ein üblicherweise verwendetes Lösungsmittel auf die Graphen enthaltende Schicht 11 aufge-
tragen ist, ist die Graphen enthaltende Schicht 11 nicht wesentlich in dem Lösungsmittel gelöst. Somit besitzt
das Graphen ausgezeichnete chemische Beständigkeit. Wenn jedoch ein übliches Lösungsmittel auf eine Indi-
umzinnoxid-(ITO)-Elektrode, welche üblicherweise auf dem Gebiet verwendet wird, aufgetragen wird, werden
Indium und/oder Sauerstoff eluiert und bewegen sich zu den Schichten, die auf der ITO-Elektrode ausgebil-
det sind. Wenn Indium und Sauerstoff der ITO-Elektrode aufgrund des Lösungsmittels eluiert werden, werden
grenzflächige Fangstellen (”traps”) auf der Oberfläche der ITO-Elektrode gebildet, wodurch die Lochinjektions-
effizienz herabgesetzt werden kann. Somit kann die ITO-Elektrode organischen Lichtemittervorrichtungen, or-
ganischen Solarzellen und Ähnlichem, welche eine polymere organische Schicht enthalten, die unter Anwen-
dung eines Nassverfahrens unter Verwendung eines Lösungsmittels gebildet wurden, keine hohe Lochinjek-
tionseffizienz verleihen.

[0044] Das Graphen kann eine Dünnschicht ausbilden und besitzt ausgezeichnete Beständigkeit gegen me-
chanische Beanspruchung. Somit besitzt das Graphen ausgezeichnete mechanische Festigkeit. Das bedeu-
tet, wenn das Graphen äußerer Beanspruchung ausgesetzt ist, kann das Graphen gebogen werden, ohne
zu brechen. Aufgrund der Flexibilität kann das Graphen effizient bei flexiblen elektronischen Vorrichtungen
eingesetzt werden.

[0045] Zudem ist Graphen ein relativ kostengünstiges Material im Vergleich zu dem in der ITO-Elektrode
eingesetzten Metall, welches relativ teuer ist.

[0046] Das Graphen kann eine Mehrzahl von Schichten, z. B. n Schichten, umfassen, von denen jede aus po-
lyzyklischen aromatischen Molekülen gebildet wird, in denen eine Vielzahl von Kohlenstoffatomen miteinander
durch eine kovalente Bindung verbunden sind und sich in eine erste Richtung (d. h., eine Richtung parallel zu
dem Substrat) erstrecken, wobei n eine ganze Zahl von 1 oder größer ist.

[0047] Hierbei kann n 1 bis 1000, z. B. 1 bis 100, sein. Alternativ kann n 1 bis 50 oder 1 bis 10 sein. Gemäß
einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung kann n 2, 3 oder 4 sein, ist jedoch nicht darauf beschränkt.
Hierbei kann n gemäß dem Verfahren zur Herstellung der Graphen enthaltenden Schicht variieren.

[0048] Fig. 2 ist eine schematische perspektivische Explosionsdarstellung der Graphen enthaltenden Schicht
11 (n = 4) der Elektrode gemäß einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung. Das in Fig. 2 dargestellte
Graphen umfasst vier Schichten S1, S2, S3 und S4 aus polyzyklischen aromatischen Molekülen, in denen eine
Vielzahl von Kohlenstoffatomen miteinander durch eine kovalente Bindung verbunden sind und sich in eine
erste Richtung erstrecken. Der Kreis von Fig. 2 zeigt eine vergrößerte Ansicht eines Abschnitts der Schich-
ten S1, S2, S3 und S4. Jede Schicht enthält polyzyklische aromatische Moleküle, in denen Kohlenstoffatome
miteinander kovalent verbunden sind und sich in die erste Richtung, z. B. die Richtung der X-Achse oder der
Z-Achse, erstrecken. Die vier Schichten S1, S2, S3 und S4 sind in einer Richtung senkrecht zu der ersten
Richtung, z. B. in Richtung der Y-Achse, übereinander angeordnet.

[0049] Die Graphen enthaltende Schicht kann außerdem ein Dotiermaterial vom p-Typ, welches die Leitfähig-
keit verbessern und den Widerstand der Schicht herabsetzen kann, enthalten. Bei dem Dotiermaterial vom p-
Typ kann es sich um Metallpartikel, verschiedene Substituenten oder Ähnliches handeln. Beispielsweise kann
das Dotiermaterial vom p-Typ HNO3, AuCl3, HCl, Nitromethan, H2SO4, HAuCl4, 2,3-Dichlor-5,6-dicyanoben-
zochinon, kleine Moleküle mit Säureterminus, wie beispielsweise 3-Mercaptopropionsäure, 16-Mercaptohexa-
decansäure, Benzosulfonsäure und Benzolphosphonsäure, eine polymere Säure, wie beispielsweise Polysty-
rolsulfonsäure, umfassen, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0050] In Fig. 1 kann die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 eine Austrittsarbeit aufwei-
sen, die sich mit der Tiefe L der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 ändert. Beispiels-
weise weist die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 einen Austrittsarbeitsgradienten auf,
der in eine Richtung D von der ersten Oberfläche 13A zu der zweiten Oberfläche 13B ansteigt. Durch Verwen-
dung der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 kann die Lochinjektionsbarriere zwischen
Schichten, die auf der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 ausgebildet sind, und der
Graphen enthaltenden Schicht 11 herabgesetzt werden.
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[0051] Fig. 3 zeigt schematisch die Beziehung der Austrittsarbeit zwischen der Elektrode 10 und einer Schicht
15, die auf der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 ausgebildet ist.

[0052] Die Austrittsarbeit der Graphen enthaltenden Schicht 11 der Elektrode 10 beträgt X eV. X kann bei-
spielsweise eine reelle Zahl im Bereich von 4,0 bis 4,7 sein, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0053] Wie in Fig. 3 dargestellt, steigt die Austrittsarbeit der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden
Schicht 13 graduell in Richtung von der ersten Oberfläche 13A zu der zweiten Oberfläche 13B der einen
Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 an. Eine Austrittsarbeit der ersten Oberfläche 13A der ei-
nen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 beträgt Y1 eV, und eine Austrittsarbeit der zweiten
Oberfläche 13B beträgt Y2 eV, wobei Y1 < Y2 ist. Entsprechend kann die Lochmobilität zwischen der Graphen
enthaltenden Schicht 10 und der Schicht 15 verbessert werden. Außerdem kann, wenn die Elektrode 10 als
Anode einer organischen Lichtemittervorrichtung eingesetzt wird, durch die einen Austrittsarbeitsgradienten
aufweisende Schicht 13 effektiv verhindert werden, dass Elektronen über die Schicht 15 in die Graphen ent-
haltende Schicht 11 einfließen.

[0054] Eine Austrittsarbeit der Schicht 15, die auf der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht
13 ausgebildet ist, beträgt Z eV. Die Schicht 15 kann entsprechend der Typen der elektronischen Vorrichtun-
gen, welche die Elektrode 10 enthalten, variieren. Beispielsweise kann, wenn die elektronische Vorrichtung,
welche die Elektrode 10 enthält, eine organische Lichtemittervorrichtung ist, die Schicht 15 eine Lochtrans-
portschicht sein, wobei verschiedene Modifikationen zur Verfügung stehen. Hierbei kann Z eine reelle Zahl im
Bereich von 5,4 bis 5,6 sein, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0055] Beispielsweise können die Austrittsarbeit X der Graphen enthaltenden Schicht 11 und die Austrittsar-
beit Y1 der ersten Oberfläche 13A der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 die Beziehung
X ≤ Y1 haben. Außerdem können die Austrittsarbeit Y2 der zweiten Oberfläche 13B der einen Austrittsarbeits-
gradienten aufweisenden Schicht 13 und die Austrittsarbeit Z der Schicht 15 die Beziehung Z ≤ Y2 haben; sie
sind jedoch nicht darauf beschränkt.

[0056] Die Austrittsarbeit Y1 der ersten Oberfläche 13A der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden
Schicht 13 kann im Bereich von 4,8 bis 5,3, z. B. 5,0 bis 5,2, liegen. Die Austrittsarbeit Y2 der zweiten Oberfläche
13B der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 kann im Bereich von 5,3 bis 6,5, z. B. 5,7
bis 6,0, liegen, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0057] Die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 kann ein leitfähiges Material und ein Ma-
terial mit niedriger Oberflächenenergie umfassen.

[0058] Das ”Material mit niedriger Oberflächenenergie” bezeichnet hierin ein Material, welches eine Schicht
mit geringer Oberflächenenergie ausbilden kann, insbesondere ein Material mit geringerer Oberflächenenergie
als das leitfähige Material.

[0059] Das Material mit niedriger Oberflächenenergie umfasst wenigstens ein Fluor (F) und kann eine höhere
Hydrophobizität aufweisen als das leitfähige Material. Außerdem kann das Material mit niedriger Oberfläche-
nenergie ein Material sein, welches eine höhere Austrittsarbeit bereitstellen kann als das leitfähige Material.
Beispielsweise gilt für das Material mit niedriger Oberflächenenergie folgendes: Eine Dünnschicht, welche aus
dem Material mit niedriger Oberflächenenergie gebildet wurde (z. B. kann die Dünnschicht eine Stärke von
weniger als 150 nm aufweisen) kann eine Oberflächenenergie von 30 mN/m oder weniger und eine Leitfähig-
keit im Bereich von 10–15 bis 10–1 S/cm aufweisen. Außerdem kann eine Dünnschicht, die aus einer leitfähigen
Polymerzusammensetzung gebildet wurde, welche das Material mit niedriger Oberflächenenergie enthält (z.
B. kann die Dünnschicht eine Stärke von weniger als 150 nm aufweisen), eine Oberflächenenergie von 30 mN/
m oder weniger und eine Leitfähigkeit im Bereich von 10–7 bis 10–1 S/cm aufweisen.

[0060] Wenn somit eine Schicht, welche die Mischung aus dem leitfähigem Material und dem Material mit
niedriger Oberflächenenergie enthält, gebildet wird, können aufgrund der niedrigen Oberflächenenergie des
Materials mit niedriger Oberflächenenergie das leitfähige Material und das Material mit niedriger Oberflächen-
energie nicht homogen miteinander gemischt werden. Stattdessen können das leitfähige Material und das Ma-
terial mit niedriger Oberflächenenergie derart verteilt werden, dass die Konzentration des Materials mit niedri-
ger Oberflächenenergie graduell in eine Richtung von der ersten Oberfläche 13A zu der zweiten Oberfläche
13B ansteigt und entsprechend die Konzentration des leitfähigen Materials graduell in eine Richtung von der
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zweiten Oberfläche 13B zu der ersten Oberfläche 13A ansteigt. Somit kann die einen Austrittsarbeitsgradien-
ten aufweisende Schicht 13 einen Gradienten der Austrittsarbeit aufweisen.

[0061] Da die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 durch Selbstanordnung des leitfähigen
Materials und des Materials mit niedriger Oberflächenenergie gebildet wird, besitzt es eine Einzelschichtstruk-
tur, in der keine Grenze zwischen der Schicht aus leitfähigem Material und der Schicht aus dem Material mit
niedriger Oberflächenenergie erkennbar ist.

[0062] Die Austrittsarbeit der ersten Oberfläche 13A der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden
Schicht 13 kann gleich zu der des leitfähigen Materials sein, und die Austrittsarbeit der zweiten Oberfläche 13B
der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht 13 kann gleich zu der des Materials mit niedriger
Oberflächenenergie sein; sie sind jedoch nicht darauf beschränkt.

[0063] Das Material mit niedriger Oberflächenenergie kann ein Material sein, das eine Löslichkeit von 90%
oder mehr, z. B. 95% oder mehr, in einem polaren Lösungsmittel aufweist. Zu Beispielen für das polare Lö-
sungsmittel zählen Wasser, Alkohol, Dimethylformamid (DMF), Dimethylsulfoxid (DMSO), Aceton und Ähnli-
ches; sie sind jedoch nicht darauf beschränkt.

[0064] Das Material mit geringer Oberflächenenergie kann wenigstens ein Fluor (F) enthalten. Beispielsweise
kann das Material mit niedriger Oberflächenenergie ein fluoriertes Polymer oder ein fluoriertes Oligomer, wel-
ches wenigstens ein Fluor (F) aufweist, sein.

[0065] Gemäß einer Ausführungsform der vorliegenden Erfindung kann das Material mit niedriger Oberflä-
chenenergie ein fluoriertes Polymer sein, welches eine Repetiereinheit gemäß einer der folgenden Formeln
1 bis 3 aufweist.

Formel 1

[0066] In Formel 1 ist a eine Zahl von 0 bis 10.000.000;
b ist eine Zahl von 1 bis 10.000.000; und
Q1 ist -[O-C(R1)(R2)-C(R3)(R4)]c-[OCF2CF2]d-R5, -COOH oder -O-Rf-R6,
wobei R1, R2, R3 und R4 jeweils unabhängig voneinander -F, -CF3, -CHF2 oder -CH2F sind,
c und d jeweils unabhängig voneinander eine Zahl von 0 bis 20 sind,
Rf -(CF2)z- oder -(CF2CF2O)z-CF2CF2- ist, wobei z eine ganze Zahl von 1 bis 50 ist, und
R5 und R6 jeweils unabhängig voneinander -SO3M, -PO3M2 oder -CO2M sind,
wobei M Na+, K+, Li+, H+, CH3(CH2)wNH3

+, NH4
+, NH2

+, NHSO2CF3
+, CHO+, C2H5OH+, CH3OH+ oder

CH3(CH2)wCHO+ ist, wobei w eine ganze Zahl von 0 bis 50 ist.

Formel 2

[0067] In Formel 2 ist Q2 ein Wasserstoffatom, eine substituierte oder unsubstituierte C5-C60-Arylgruppe oder
-COOH;
Q3 ist ein Wasserstoffatom oder eine substituierte oder unsubstituierte C1-C20-Alkylgruppe;
Q4 ist -O-(CF2)r-SO3M, -O-(CF2)r-PO3M2, -O-(CF2)r-CO2M oder -CO-NH-(CH2)s-(CF2)t-CF3,
wobei r, s und t jeweils unabhängig voneinander eine Zahl von 0 bis 20 sind; und
p ist eine Zahl von 0 bis 10.000.000;
q ist eine Zahl von 1 bis 10.000.000; und wobei
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M Na+, K+, Li+, H+, CH3(CH2)wNH3
+, NH4

+, NH2
+, NHSO2CF3

+, CHO+, C2H5OH+, CH3OH+ oder CH3(CH2)wCHO+

ist, wobei w eine ganze Zahl von 0 bis 50 ist.

Formel 3

[0068] In Formel 3 sind 0 ≤ m < 10.000.000 und 0 < n ≤ 10.000 000 (zum Beispiel 1 < n ≤ 10.000.000);
x und y sind jeweils unabhängig voneinander eine Zahl von 0 bis 20; und
Y ist -SO3M, -PO3M2 oder -CO2M,
wobei M Na+, K+, Li+, H+, CH3(CH2)NH3

+, NH4
+, NH2

+, NHSO2CF3
+, CHO+, C2H5OH+, CH3OH+ oder

CH3(CH2)wCHO+ ist, wobei w eine ganze Zahl von 0 bis 50 ist.

[0069] Beispielsweise kann das Material mit niedriger Oberflächenenergie ein fluoriertes Polymer sein, wel-
ches eine Repetiereinheit gemäß Formel 1 enthält, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0070] Beispielsweise kann das Material mit niedriger Oberflächenenergie ein fluoriertes Polymer sein, wel-
ches eine Repetiereinheit gemäß Formel 1 enthält, wobei a eine Zahl von 100 bis 10.000 ist, b eine Zahl von
50 bis 1.000 ist, und Q1-[O-C(R1)(R2)-C(R3)(R4)]c-[OCF2CF2]d-R5 ist.

[0071] Beispielsweise kann das Material mit niedriger Oberflächenenergie ein fluoriertes Polymer sein, wel-
ches eine Repetiereinheit gemäß Formel 1 enthält, wobei a eine Zahl von 100 bis 10.000 ist, b eine Zahl von
50 bis 1.000 ist, Q1-[O-C(R1)(R2)-C(R3)(R4)]c-[OCF2CF2]d-R5 ist, wobei c eine Zahl von 1 bis 3 ist, R1, R2 und
R3 jeweils -F sind, R4 -CF3 ist, d eine Zahl von 1 bis 3 ist und R5 -SO3M ist, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0072] Das Material mit niedriger Oberflächenenergie kann ein Material auf Silanfluorid-Basis gemäß folgen-
der Formel 10 sein.

X-Mf
n-Mh

m-Ma
r-(G)p Formel 10

[0073] In Formel 10 ist X eine endständige Gruppe;
Mf ist eine Einheit, die von einem fluorierten Monomer, das durch eine Kondensationsreaktion von Perfluor-
polyetheralkohol, Polyisocyanat und einem Isocyanat-reaktiven, nicht-fluorierten Monomer hergestellt wurde,
oder einer fluorierten C1-C20-Alkylengruppe abgeleitet ist;
Mh ist eine Einheit, die von einem nicht-fluoriertem Monomer abgeleitet ist;
Ma ist eine Einheit, welche eine Silylgruppe, dargestellt durch -Si(Y4)(Y5)(Y6), aufweist,
wobei Y4, Y5 und Y6 jeweils unabhängig voneinander ein Halogenatom, eine substituierte oder unsubstituierte
C1-C20 Alkylgruppe, eine substituierte oder unsubstituierte C6-C30-Arylgruppe oder ein hydrolysierbarer Sub-
stituent sind, wobei wenigstens einer von Y4, Y5 und Y6 ein hydrolysierbarer Substituent ist;
G ist eine einwertige, organische Gruppe, welche ein Kettentransferagens umfasst;
n ist eine Zahl von 1 bis 100,
m ist eine Zahl von 0 bis 100,
r ist eine Zahl von 0 bis 100,
wobei n + m + r ≥ 2 sind, und
p ist eine Zahl von 0 bis 10.

[0074] Beispielsweise kann X ein Halogenatom sein, Mf kann eine fluorierte C1-C10-Alkylengruppe sein, Mh

kann eine C2-C10-Alkylengruppe sein, Y4, Y5 und Y6 können jeweils unabhängig voneinander ein Halogenatom
(Br, Cl, F oder Ähnliches) sein, und p kann 0 sein. Zum Beispiel kann das Material auf Silanfluorid-Basis gemäß
Formel 10 CF3CH2CH2SiCl3 sein, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0075] Das Material auf Silanfluorid-Basis gemäß Formel 10 ist in dem U.S. Patent Nr. 7,728,098 beschrieben,
dessen Offenbarung hierin vollumfänglich durch Bezug mit aufgenommen ist.
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[0076] Das leitfähige Material kann beispielsweise irgendein bekanntes leitfähiges Polymer sein.

[0077] Beispielsweise kann das leitfähige Material Polythiophen, Polyanilin, Polypyrrol, Polystyrol, sulfoniertes
Polystyrol, Poly(3,4-ethylendioxythiophen), selbstdotiertes leitfähiges Polymer und irgendein Derivat oder eine
Kombination davon umfassen. Das Derivat kann verschiedene Sulfonsäuren umfassen.

[0078] Beispielsweise kann das leitfähige Material Polyanilin/Dodecylbenzolsulfonsäure (Pani:DBSA, siehe
folgende Formel), Poly(3,4-ethylendioxythiophen)/Poly(4-styrolsulfonat) (PEDOT:PSS, siehe folgende For-
mel), Polyanilin/Camphersulfonsäure (Pani:CSA) oder Polyanilin/Poly(4-styrolsulfonat) (PANI:PSS) umfassen,
ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0079] R kann hierin H oder eine C1-C10-Alkylgruppe sein.

[0080] Das selbstdotierte leitfähige Polymer kann einen Polymerisationsgrad im Bereich von 10 bis 10.000.000
aufweisen und eine Repetiereinheit gemäß folgender Formel 13 umfassen.

Formel 13

[0081] In Formel 13 sind 0 < m < 10.000.000, 0 < n < 10.000.000, 0 ≤ a ≤ 20 und 0 ≤ b ≤ 20;
wenigstens einer der Reste R1, R2, R3, R'1, R'2, R'3 und R'4 umfasst eine ionische Gruppe, und A, B, A' und B'
sind jeweils unabhängig voneinander aus der Gruppe bestehend aus C, Si, Ge, Sn und Pb ausgewählt;
R1, R2, R3, R'1, R'2, R'3 und R'4 sind jeweils unabhängig voneinander ausgewählt aus der Gruppe bestehend
aus einem Wasserstoffatom, einem Halogenatom, einer Nitrogruppe, einer substituierten oder unsubstituierten
Aminogruppe, einer Cyanogruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C1-C30-Alkylgruppe, einer substi-
tuierten oder unsubstituierten C1-C30-Alkoxygruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C6-C30-Arylgrup-
pe, einer substituierten oder unsubstituierten C6-C30-Arylalkylgruppe, einer substituierten oder unsubstituierten
C6-C30-Aryloxygruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C2-C30-Heteroarylgruppe, einer substituierten
oder unsubstituierten C2-C30-Heteroarylalkylgruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C2-C30-Hetero-
aryloxygruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C5-C30-Cycloalkylgruppe, einer substituierten oder
unsubstituierten C5-C30-Heterocycloalkylgruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C1-C30-Alkylester-
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gruppe und einer substituierten oder unsubstituierten C6-C30-Arylestergruppe, wobei ein Wasserstoffatom oder
ein Halogenatom selektiv an den Kohlenstoff der Repetiereinheit der Formel 13 gebunden ist;
R4 ist eine konjugierte, leitfähige Polymerkette; und
X und X' sind jeweils unabhängig voneinander ausgewählt aus der Gruppe bestehend aus einer Einzelbin-
dung, O, S, einer substituierten oder unsubstituierten C1-C30-Alkylengruppe, einer substituierten oder unsub-
stituierten C1-C30-Heteroalkylengruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C6-C30-Arylengruppe; einer
substituierten oder unsubstituierten C6-C30-Arylalkylengruppe, einer substituierten oder unsubstituierten C2-
C30-Heteroarylengrupe, einer substituierten oder unsubstituierten C2-C30-Heteroarylalkylengruppe, einer sub-
stituierten oder unsubstituierten C5-C20-Cycloalkylengruppe und einer substituierten oder unsubstituierten C5-
C30-Heterocycloalkylengruppe, wobei ein Wasserstoffatom oder ein Halogenatom selektiv an den Kohlenstoff
der Repetiereinheit der Formel 13 gebunden ist.

[0082] Beispielsweise kann die ionische Gruppe eine anionische Gruppe, die aus der Gruppe bestehend aus
PO3

2–, SO3
–, COO–, I– und CH3COO– ausgewählt ist, ein Metallion, das aus der Gruppe bestehend aus Na+,

K+, Li+, Mg+2, Zn+2 und Al+3 ausgewählt ist, und ein organisches Ion, das aus der Gruppe bestehend aus H+,
NH4

+ und CH3(-CH2-)nO+ ausgewählt ist, wobei n eine natürliche Zahl von 1 bis 50 ist, umfassen. Die ionische
Gruppe kann außerdem eine kationische Gruppe, welche zu der anionischen Gruppe passt, umfassen.

[0083] Beispielsweise ist in dem selbstdotierten leitfähigen Polymer der Formel 13 wenigstens einer der Reste
R1, R2, R3, R'1, R'2, R'3, und R'4 ein Fluor oder eine mit Fluor substituierte Gruppe, ist jedoch nicht darauf
beschränkt.

[0084] Zu Beispielen für die unsubstituierte Alkylgruppe zählen eine lineare oder verzweigte Alkylgruppe, wie
beispielsweise Methyl, Ethyl, Propyl, Isobutyl, sec-Butyl, tert-Butyl, Pentyl, iso-Amyl und Hexyl. Ein oder meh-
rere Wasserstoffatome in der Alkylgruppe können mit einem Halogenatom, einer Hydroxygruppe, einer Nitro-
gruppe, einer Cyanogruppe, einer substituierten oder unsubstituierten Aminogruppe (-NH2, -NH(R) oder -N(R')
(R''), wobei R' und R'' jeweils unabhängig voneinander eine C1-C10 Alkylgruppe sind), einer Amidinogruppe,
Hydrazin, Hydrazon, einer Carboxylgruppe, einer Sulfonsäuregruppe, einer Phosphorsäuregruppe, einer C1-
C20-Alkylgruppe, einer halogenierten C1-C20-Alkylgruppe, einer C1-C20-Alkenylgruppe, einer C1-C20-Alkynyl-
gruppe, einer C1-C20-Heteroalkylgruppe, einer C6-C20-Arylgruppe, einer C6-C20-Arylalkylgruppe, einer C6-C20-
Heteroarylgruppe oder einer C6-C20-Heteroarylalkylgruppe substituiert sein.

[0085] Die Heteroalkylgruppe stellt einen Rest dar, der als Ergebnis des Ersetzens von einem oder mehreren
Kohlenstoffatomen, beispielsweise von 1 bis 5 Kohlenstoffatomen, der Hauptkette der Alkylgruppe durch ein
Heteroatom, wie beispielsweise O, S, N oder P, gebildet wird.

[0086] Die Arylgruppe bezeichnet ein carbozyklisches, aromatisches System, welches ein oder mehrere aro-
matische Ringe umfasst, wobei die Ringe durch ein anhängiges Verfahren miteinander verbunden oder fu-
sioniert sind. Zu Beispielen für die Arylgruppe zählen eine aromatische Gruppe, wie beispielsweise Phenyl,
Naphthyl und Tetrahydronaphthyl. Ein oder mehrere Wasserstoffatome der Arylgruppe können mit den glei-
chen Substituenten wie die Alkylgruppe substituiert sein.

[0087] Die Heteroarylgruppe bezeichnet ein 5- bis 30-gliedriges, aromatisches Ringsystem, welches 1, 2 oder
3 Heteroatome aufweist, die aus der Gruppe bestehend aus N, O, P und S ausgewählt sind, wobei die ver-
bleibenden Ringatome C sind, wobei die Ringe durch ein anhängiges Verfahren miteinander verbunden oder
fusioniert sein können. Außerdem können ein oder mehrere Wasserstoffatome der Heteroarylgruppe mit den
gleichen Substituenten wie die Alkylgruppe substituiert sein.

[0088] Die Alkoxygruppe bezeichnet ein Rest-O-Alkyl, wobei das Alkyl wie oben definiert ist. Zu Beispielen
für die Alkoxygruppe zählen Methoxy, Ethoxy, Propoxy, Isobutyloxy, sec-Butyloxy, Pentyloxy, Isoamyloxy und
Hexyloxy. Ein oder mehrere Wasserstoffatome der Alkoxygruppe können mit den gleichen Substituenten wie
die Alkylgruppe substituiert sein.

[0089] Die Heteroalkoxygruppe bezeichnet eine Alkoxygruppe, in der wenigstens ein Heteroatom, bei-
spielsweise O, S oder N, in einer Alkylkette vorliegt; zu Beispielen für die Heteroalkoxygruppe zählen
CH3CH2OCH2CH2O-, C4H9OCH2CH2OCH2CH2O- und CH3O(CH2CH2O)nH.

[0090] Die Arylalkylgruppe bezeichnet einen Rest, der als Ergebnis des Ersetzens einiger der Wasserstoff-
atome der oben definierten Arylgruppe durch eine niedere Alkylgruppe, z. B. Methyl, Ethyl, Propyl und Ähnli-
ches, gebildet wird. Beispielsweise kann die Arylalkylgruppe Benzyl, Phenylethyl und Ähnliches sein. Ein oder
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mehrere Wasserstoffatome der Arylalkylgruppe können mit dem gleichen Substituenten wie die Alkylgruppe
substituiert sein.

[0091] Die Heteroarylalkylgruppe bezeichnet einen Rest, der als Ergebnis des Ersetzens einiger der Wasser-
stoffatome der Heteroarylgruppe durch eine niedrige Alkylgruppe gebildet wird. In der Heteroarylalkylgruppe
ist die Heteroarylgruppe wie oben definiert. Ein oder mehrere Wasserstoffatome der Heteroarylalkylgruppe
können mit den gleichen Substituenten wie die Alkylgruppe substituiert sein.

[0092] Die Aryloxygruppe bezeichnet ein Rest-O-Aryl, wobei das Aryl wie oben definiert ist. Zu Beispielen für
die Aryloxygruppe zählen Phenoxy, Naphthoxy, Antracenyloxy, Phenanthrenyloxy, Fluorenyloxy und Indenyl-
oxy. Ein oder mehrere Wasserstoffatome der Aryloxygruppe können mit den gleichen Substituenten wie die
Alkylgruppe substituiert sein.

[0093] Die Heteroaryloxygruppe bezeichnet ein Rest-O-Heteroaryl, wobei das Heteroaryl wie oben definiert
ist. Zu Beispielen für die Heteroaryloxygruppe zählen Benzyloxy und Phenylethyloxy. Ein oder mehrere Was-
serstoffatome der Heteroaryloxygruppe können mit den gleichen Substituenten wie die Alkylgruppe substituiert
sein.

[0094] Die Cycloalkylgruppe bezeichnet ein einwertiges, monozyklisches System mit 5 bis 30 Kohlenstoffato-
men. Ein oder mehrere Wasserstoffatome der Cycloalkylgruppe können mit den gleichen Substituenten wie
die Alkylgruppe substituiert sein.

[0095] Die Heterocycloalkylgruppe bezeichnet ein 5- bis 30-gliedriges einwertiges, monozyklisches System,
welches 1, 2 oder 3 Heteroatome aufweist, die aus N, O, P oder S ausgewählt sind, wobei die verbleibenden
Ringatome C sind. Ein oder mehrere Wasserstoffatome der Heterocycloalkylgruppe können mit den gleichen
Substituenten wie die Alkylgruppe substituiert sein.

[0096] Die Alkylestergruppe bezeichnet eine funktionelle Gruppe, in der die Alkylgruppe mit der Estergruppe
verbunden ist, wobei die Alkylgruppe wie oben definiert ist.

[0097] Die Heteroalkylestergruppe bezeichnet eine funktionelle Gruppe, in der die Heteroalkylgruppe mit der
Estergruppe verbunden ist, wobei die Heteroalkylgruppe wie oben definiert ist.

[0098] Die Arylestergruppe bezeichnet eine funktionelle Gruppe, in der die Arylgruppe mit der Estergruppe
verbunden ist, wobei die Arylgruppe wie oben definiert ist.

[0099] Die Heteroarylestergruppe bezeichnet eine funktionelle Gruppe, in der die Heteroarylgruppe mit der
Estergruppe verbunden ist, wobei die Heteroarylgruppe wie oben definiert ist.

[0100] Die Aminogruppe bezeichnet hierin -NH2, -NH(R) oder -N(R')(R''), wobei R' und R'' jeweils unabhängig
voneinander eine C1-C10-Alkylgruppe sind.

[0101] Das Halogenatom kann Fluor, Chlor, Brom, Jod oder Astatin, beispielsweise Fluor, sein.

[0102] Der Gesamtgehalt des Materials mit niedriger Oberflächenenergie in der einen Austrittsarbeitsgradi-
enten aufweisenden Schicht 13 kann im Bereich von 250 Gewichtsteilen bis 450 Gewichtsteilen, z. B. 300
Gewichtsteilen bis 400 Gewichtsteilen, bezogen auf 100 Gewichtsteile des leitfähigen Materials, liegen, ist je-
doch nicht darauf beschränkt. Wenn der Gehalt des Materials mit niedriger Oberflächenenergie innerhalb des
oben beschriebenen Bereichs liegt, kann die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 einen
effizienten Gradienten der Austrittsarbeit aufweisen.

[0103] Die Stärke der Elektrode 10 kann im Bereich von 10 nm bis 150 nm, z. B. 50 nm bis 80 nm, liegen.
Wenn die Stärke der Elektrode 10 innerhalb des oben beschriebenen Bereichs liegt, kann die Elektrode 10
ausgezeichnete Austrittsarbeit und Flexibilitätseigenschaften aufweisen.

[0104] Ein Verfahren zur Herstellung der Elektrode 10 kann umfassen: Ausbildung einer Graphen enthal-
tenden Schicht 11 auf einem Substrat; und Ausbildung einer einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden
Schicht 13 auf der Graphen enthaltenden Schicht 11.
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[0105] Bei dem Substrat kann es sich um irgendein Substrat handeln, das üblicherweise in einem Halbleiter-
verfahren eingesetzt wird. Beispielsweise kann das Substrat Silizium, Siliziumoxid, Metallfolie, z. B. Kupferfolie
und Aluminiumfolie, und rostfreien Stahl, Metalloxid, ein Polymersubstrat oder irgendeine Kombination von
wenigstens zweien davon umfassen. Die Metallfolie kann aus einem Material gebildet sein, welches einen
hohen Schmelzpunkt aufweist und nicht als Katalysator bei der Bildung von Graphen wirkt. Das Metalloxid
kann Aluminiumoxid, Molybdänoxid und Indiumzinnoxid umfassen, und das Polymersubstrat kann Kaptonfolie,
Polyethersulfon (PES), Polyacrylat (PAR), Polyetherimid (PEI), Polyethylennaphthalat (PEN), Polyethylente-
rephthalat (PET), Polyphenylensulfid (PPS), Polyallylat, Polyimid, Polycarbonat (PC), Zellulosetriacetat (TAC),
Zelluloseacetatpropionat (CAP) und Ähnliches umfassen, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0106] Beispielsweise kann das Polymersubstrat das oben beschriebene Polymersubstrat sein, ist jedoch
nicht darauf beschränkt.

[0107] Anschließend wird die Graphen enthaltende Schicht 11 auf dem Substrat durch direktes Wachsen des
Graphens auf dem Substrat ausgebildet; dabei kann ein Verfahren, welches das Auftragen eines Lösungsmit-
tels und von Graphen oder einem Graphenvorläufer auf das Substrat und das Entfernen des Lösungsmittels
umfasst, ein Verfahren, welches das Ausbilden von Graphen auf einem Basissubstrat und das Überführen
des Graphens auf das Substrat umfasst, oder verschiedene andere Methoden angewendet werden. Gege-
benenfalls kann außerdem ein Graphen-Dotierverfahren durchgeführt werden. Das Graphen-Dotierverfahren
kann durch das In-Kontakt-Bringen eines Dotiermaterials, wie beispielsweise HNO3, AuCl3, HCl, Nitromethan,
H2SO4, HAuCl4, 2,3-Dichlor-5,6-dicyanbenzochinon, kleiner Moleküle mit Säureterminus, wie beispielsweise
3-Mercaptopropionsäure, 16-Mercaptohexadecansäure, Benzosulfonsäure und Benzolphosphonsäure, einer
Polymersäure, wie beispielsweise Polystyrolsulfonsäure, oder eines Vorläufers davon, mit Graphen und Durch-
führen einer Wärmebehandlung durchgeführt werden. Im Ergebnis kann eine dotierte, Graphen enthaltende
Schicht erhalten werden.

[0108] Anschließend kann optional eine Oberflächenbehandlung unter Verwendung von UV-Strahlen, Ozon,
Sauerstoffplasma und Ähnlichem durchgeführt werden.

[0109] Anschließend wird die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 auf der Graphen ent-
haltenden Schicht 11 ausgebildet. Die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 kann durch
Auftragen einer Mischung, welche das leitfähige Material, das Material mit niedriger Oberflächenenergie und
das Lösungsmittel enthält, auf die Graphen enthaltende Schicht 11 und eine Wärmebehandlung der Mischung
gebildet werden.

[0110] Beispielsweise wird die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 nicht durch jeweiliges
Bilden der Schicht aus leitfähigem Material und der Schicht aus dem Material mit niedriger Oberflächenener-
gie gebildet. Stattdessen wird die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht 13 durch Anwendung
eines Einschicht-Bildungsprozesses gebildet, welcher das Auftragen der Mischung, welche das leitfähige Ma-
terial, das Material mit niedriger Oberflächenenergie und das Lösungsmittel enthält, auf die Graphen enthal-
tende Schicht 11 und Wärmebehandlung der Mischung umfasst, da sich das leitfähige Material und das Mate-
rial mit niedriger Oberflächenenergie aufgrund der Oberflächenenergiedifferenz selbst anordnen, wodurch ein
Konzentrationsgradient gebildet wird. Dementsprechend ist ihr Herstellungsprozess einfach. Somit kann das
Verfahren zur Bildung der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht effizient bei der Herstellung
großflächiger elektronischer Vorrichtungen eingesetzt werden.

[0111] Die Elektrode kann in verschiedenen elektronischen Vorrichtungen Anwendung finden. Die Elektrode
besitzt Flexibilität, was sie von den ITO-Elektroden unterscheidet. Dadurch können flexible elektronische Vor-
richtungen unter Verwendung eines flexiblen Substrats hergestellt werden. Auf diese Weise können die elek-
tronischen Vorrichtungen Flexibilität aufweisen. Das flexible Substrat kann das oben beschriebene Polymer-
substrat sein, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0112] Bei den elektronischen Vorrichtungen kann es sich um Vorrichtungen handeln, welche verschiedene
bekannte Strukturen aufweisen und verschiedene Funktionen ausführen, beispielsweise organische Lichte-
mittervorrichtungen, organische Solarzellen, organische Speichervorrichtungen oder organische Dünnschicht-
transistoren.

[0113] Die elektronischen Vorrichtungen können in verschiedenen elektronischen Geräten, wie beispielsweise
Displayvorrichtungen, Beleuchtungslampen und Halbleiterchips, eingesetzt werden.
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[0114] Fig. 4 ist eine schematische Querschnittsansicht einer organischen Lichtemittervorrichtung 100, wel-
che die Elektrode umfasst. Die organische Lichtemittervorrichtung 100 von Fig. 4 umfasst ein Substrat 110,
eine erste Elektrode 120, eine Lochtransportschicht (HTL) 130, eine Emissionsschicht (EML) 140, eine Elek-
tronentransportschicht (ETL) 150, eine Elektroneninjektionsschicht (EIL) 160 und eine zweite Elektrode 170.
Wenn eine Spannung zwischen der ersten Elektrode 120 und der zweiten Elektrode 170 der organischen Lich-
temittervorrichtung 100 angelegt wird, bewegen sich Löcher, die von der ersten Elektrode 120 injiziert wurden,
über die HTL 130 zu der EML 140, und Elektronen, die von der zweiten Elektrode 170 injiziert wurden, bewegen
sich über die ETL 150 und die EIL 160 zu der EML 140. Die Löcher und Elektronen vereinigen sich in der EML
140, wodurch Exzitons erzeugt werden. Wenn die Exzitons von einem angeregten Zustand auf einen Grundzu-
stand abfallen, wird Licht emittiert. Das Substrat 110 kann unterhalb der ersten Elektrode 120 angeordnet sein.

[0115] Das Substrat 110 kann das oben beschriebene Substrat sein. Beispielsweise kann das Substrat 110
ein flexibles Substrat, z. B. ein oben beschriebenes Polymersubstrat, sein.

[0116] Die erste Elektrode 120 umfasst die Graphen enthaltende Schicht und die Schicht, welche einen Aus-
trittsarbeitsgradienten aufweist. Die erste Schicht 120 kann als Lochinjektionselektrode arbeiten.

[0117] Die organische Lichtemittervorrichtung 100 muss keine Lochinjektionsschicht (HIL) umfassen. Der
Grund dafür ist, dass Löcher durch die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht der ersten Elek-
trode 120 effizient in die HTL 130 injiziert werden können. Somit kann die einen Austrittsarbeitsgradienten
aufweisende Schicht der ersten Elektrode 120 mit der HTL 130 in Kontakt stehen.

[0118] Die HTL 130 kann durch Anwendung irgendeines bekannten Verfahrens, welches aus der Gruppe be-
stehend aus Vakuumabscheidung, Rotationsbeschichtung (spin-coating), Gießen, LB-Technik oder Ähnlichem
ausgewählt ist, gebildet werden. Wenn die HTL 130 unter Anwendung von Vakuumabscheidung gebildet wird,
können die Abscheidungsbedingungen entsprechend der Verbindung, die zur Bildung der HTL 130 eingesetzt
wird, und der Struktur und den thermischen Eigenschaften der zu bildenden HTL 130 variieren. Beispielsweise
können die Bedingungen für die Vakuumabscheidung eine Abscheidungstemperatur im Bereich von 100 bis
500°C, einen Druck im Bereich von 10–10 bis 10–3 Torr und eine Abscheidungsgeschwindigkeit im Bereich von
0,01 bis 100 Å/Sekunde umfassen. Wenn die HTL 130 hingegen unter Anwendung von Rotationsbeschichtung
gebildet wird, können die Beschichtungsbedingungen entsprechend der Verbindung, die zur Bildung der HTL
130 eingesetzt wird, und der Struktur und den thermischen Eigenschaften der zu bildenden HTL 130 variieren.
Beispielsweise können die Bedingungen bei der Rotationsbeschichtung eine Beschichtungsgeschwindigkeit
im Bereich von 2.000 bis 5.000 rpm und eine Wärmebehandlungstemperatur zur Entfernung eines Lösungs-
mittels nach der Beschichtung im Bereich von 80 bis 200°C umfassen.

[0119] Bei dem Material, welches zur Bildung der HTL 130 verwendet wird, kann es sich um irgendein bekann-
tes Lochtransportmaterial handeln. Zu Beispielen für das Material zählen ein Aminderivat mit einem aromati-
schen Kondensationsring, wie beispielsweise N,N'-Di(1-naphthyl)-N,N'-diphenylbenzidin (NPB), N-Phenylcar-
bazol und N,N'-Bis(3-methylphenyl)-N,N'-diphenyl-[1,1-biphenyl]-4,4'-diamin (TPD), und ein Material auf Tri-
phenylaminbasis, wie beispielsweise 4,4',4''-Tris(N-carbazolyl)triphenylamin (TCTA). Von diesen Materialien
kann TCTA nicht nur Löcher transportieren, sondern ebenso verhindern, dass Exzitons von der EML 140 dif-
fundieren.

[0120] Die Stärke der HTL 130 kann im Bereich von 5 bis 100 nm, beispielsweise von 10 bis 60 nm, liegen.
Wenn die Stärke der HTL 130 innerhalb dieses Bereichs liegt, kann die HTL 130 ausgezeichnete Lochtrans-
porteigenschaften aufweisen, ohne dass die Steuerspannung ansteigt.

[0121] Die EML 140 kann unter Anwendung irgendeines bekannten Verfahrens, welches aus der Gruppe be-
stehend aus Vakuumabscheidung, Rotationsbeschichtung, Gießen, LB-Technik oder Ähnlichem ausgewählt
ist, gebildet werden. Diesbezüglich können die Abscheidungs- und Beschichtungsbedingungen ähnlich zu de-
nen sein, die bei der Bildung der HTL 130 vorliegen, obwohl die Abscheidungs- und Beschichtungsbedingun-
gen entsprechend der Verbindung, die zur Bildung der EML 140 verwendet wird, und der Struktur und den
thermischen Eigenschaften der zu bildenden EML 140 variieren können.

[0122] Die EML 140 kann aus einem einzigen emittierenden Material gebildet werden, oder sie kann ein Wirt-
material (host) und ein Dotiermaterial (dopant) umfassen.

[0123] Zu Beispielen für das Wirtmaterial zählen Alq3, 4,4'-N,N'-Dicarbazolbiphenyl (CBP), 9,10-Di(naph-
thalen-2-yl)anthracen (ADN), TCTA, 1,3,5-Tris(N-phenylbenzimidazol-2-yl)benzol (TPBI), 3-tert-Butyl-9,10-di
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(naphtha-2-yl)anthracen (TBADN), E3 (siehe folgende Formel) und BeBq2 (siehe folgende Formel), sind jedoch
nicht darauf beschränkt. Gegebenenfalls kann NPB, welches ein Material ist, das zur Bildung der HTL 130
eingesetzt wird, ebenso als Wirtmaterial verwendet werden.

[0124] Zu Beispielen für bekannte rote Dotiermaterialien zählen Rubren(5,6,11,12-tetraphenylnaphthacen)
(PtOEP), Ir(piq)3 und Btp2Ir(acac), sind jedoch nicht darauf beschränkt.

[0125] Zu Beispielen für bekannte grüne Dotiermaterialien zählen Ir(ppy)3 (ppy = Phenylpyridin), Ir
(ppy)2(acac), Ir(mpyp)3 und 10-(2-Benzothiazolyl)-1,1,7,7-tetramethyl-2,3,6,7-tetrahydro-1H,5H,11H-[1]benzo-
pyropyranol[6,7-8-i,j]chinolizin-11-on (C545T, siehe folgende Formel), sind jedoch nicht darauf beschränkt.
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[0126] Zu Beispielen für bekannte blaue Dotiermaterialien zählen F2Irpic, (F2ppy)2Ir(tmd), Ir(dfppz)3, Terfluo-
ren, 4,4'-Bis(4-di-p-tolylaminostyryl)biphenyl (DPAVBi) und 2,5,8,11-Tetra-t-butylpherylen (TBP), sind jedoch
nicht darauf beschränkt.

[0127] Die Stärke der EML 140 kann im Bereich von 10 bis 100 nm, zum Beispiel von 10 bis 60 nm, liegen.
Wenn die Stärke der EML 140 in dem oben beschriebenen Bereich liegt, kann die EML 140 ausgezeichnete
Lichtemissionseigenschaften aufweisen, ohne dass die Steuerspannung ansteigt.

[0128] Eine Lochblockierschicht (HBL, nicht in Fig. 4 dargestellt) verhindert die Diffusion von Triplet-Exzitons
oder Löchern der EML 140 (wenn die EML 140 eine phosphoreszierende Verbindung enthält) in die zweite
Elektrode 70. Die HBL kann auf der EML 140 unter Anwendung irgendeines bekannten Verfahrens, wie bei-
spielsweise Vakuumabscheidung, Rotationsbeschichtung, Gießen und LB-Technik, ausgebildet werden. Dies-
bezüglich können die Abscheidungs- und Beschichtungsbedingungen ähnlich zu denen sein, die für die Bil-
dung der HTL 130 beschrieben wurden, obwohl die Abscheidungs- und Beschichtungsbedingungen gemäß
der Verbindung, die zur Bildung der HBL eingesetzt wird, und der Struktur und den thermischen Eigenschaften
der zu bildenden HBL variieren.

[0129] Das Lochblockiermaterial kann irgendein bekanntes Lochblockiermaterial sein. Beispielsweise können
Oxadiazolderivate, Triazolderivate und Phenanthrolinderivate zur Bildung der HBL eingesetzt werden.

[0130] Die Stärke der HBL kann im Bereich von etwa 5 nm bis etwa 100 nm liegen, beispielsweise kann sie
ungefähr 10 nm bis ungefähr 30 nm betragen. Wenn die Stärke der HBL innerhalb des oben beschriebenen
Bereichs liegt, kann die HBL ausgezeichnete Lochblockiereigenschaften aufweisen, ohne dass die Steuer-
spannung ansteigt.

[0131] Die ETL 150 kann unter Anwendung irgendeines bekannten Verfahrens, welches aus der Gruppe be-
stehend aus Vakuumabscheidung, Rotationsbeschichtung, Gießen, LB-Technik oder Ähnlichem ausgewählt
ist, gebildet werden. Diesbezüglich können die Abscheidungs- und Beschichtungsbedingungen ähnlich zu de-
nen sein, die zur Bildung der HIL 120 vorliegen, obwohl die Abscheidungs- und Beschichtungsbedingungen
gemäß der Verbindung, die zur Bildung der ETL 150 eingesetzt wird, und der Struktur und den thermischen
Eigenschaften der zu bildenden ETL 150 variieren können.

[0132] Das Material, das zur Bildung der ETL 150 eingesetzt wird, kann irgendein bekanntes Elektronentrans-
portmaterial, z. B. Tris(8-chinolinorat)aluminium (Alq3), TAZ, 4,7-Diphenyl-1,10-phenanthrolin (Bphen), BCP,
BeBq2 und BAlq sein.
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[0133] Die Stärke der ETL 150 kann in dem Bereich von etwa 10 bis etwa 100 nm liegen, beispielsweise kann
sie etwa 20 bis etwa 50 nm betragen. Wenn die Stärke der ETL 150 innerhalb des oben beschriebenen Be-
reichs liegt, kann die ETL ausgezeichnete Elektronentransporteigenschaften aufweisen, ohne dass die Steu-
erspannung ansteigt.

[0134] Die EIL 160 kann auf der ETL 150 ausgebildet sein. Das Material, das zur Bildung der EIL 160 einge-
setzt wird, kann irgendein beliebiges bekanntes Elektroneninjektionsmaterial, wie beispielsweise LiF, NaCl,
CsF, Li2O, BaO, BaF2 und Lithiumchinolat (Liq), sein. Die Abscheidungsbedingungen können ähnlich zu de-
nen sein, die bei der Bildung der HTL 130 vorliegen, obwohl die Abscheidungsbedingungen entsprechend der
Verbindung, die zur Bildung der EIL 160 eingesetzt wird, variieren können.

[0135] Die Stäke der EIL 160 kann im Bereich von etwa 0,1 nm bis etwa 10 nm, z. B. im Bereich von etwa 0,5
nm bis etwa 5 nm, liegen. Wenn die Stärke der EIL 160 innerhalb des oben beschriebenen Bereichs liegt, kann
die EIL 160 zufriedenstellende Elektroneninjektionseigenschaften aufweisen, ohne dass die Steuerspannung
ansteigt.

[0136] Die zweite Elektrode 170 kann eine Kathode sein, wobei es sich um eine Elektronen injizierende Elek-
trode handelt. Metall, eine Legierung, eine elektrisch leitende Verbindung oder irgendeine Kombination davon,
welche eine relativ niedrige Austrittsarbeit aufweisen, können zur Bildung der zweiten Elektrode 250 eingesetzt
werden. Diesbezüglich kann die zweite Elektrode 250 aus Lithium (Li), Magnesium (Mg), Aluminium (Al), Alu-
minium (Al)-Lithium (Li), Calcium (Ca), Magnesium (Mg)-Indium (In), Magnesium (Mg)-Silber (Ag) oder Ähnli-
chem gebildet sein. ITO, IZO oder Ähnliches können ebenso zur Herstellung einer Lichtemitterdiode vom Top-
Emissions-Typ verwendet werden.

[0137] Die organische Lichtemittervorrichtung 100 kann eine sehr hohe Lochinjektionseffizienz aufweisen, in-
dem die Elektrode als Anode eingesetzt wird, und sie kann ausgezeichnete elektrische Eigenschaften aufwei-
sen, indem verhindert wird, dass Elektronen über die HTL 130 in die erste Elektrode 120 injiziert werden, und
sie kann Flexibilität aufweisen, indem ein flexibles Substrat als Substrat 110 eingesetzt wird.

[0138] Fig. 5 ist eine schematische Querschnittsansicht einer anorganischen Solarzelle 200, welche die Elek-
trode umfasst.

[0139] Die organische Solarzelle 200 von Fig. 5 umfasst ein Substrat 210, eine erste Elektrode 220, eine
adhäsive Heteroschicht 230, eine Elektronenaufnahmeschicht 240 und eine zweite Elektrode 250. Licht, wel-
ches die organische Solarzelle 200 erreicht, wird in der adhäsiven Heteroschicht 230 in Löcher und Elektronen
aufgespalten. Die Elektronen bewegen sich über die Elektronenaufnahmeschicht 240 zu der zweiten Elektrode
250, und die Löcher bewegen sich zu der ersten Elektrode 220.

[0140] Das Substrat 210 ist wie oben mit Bezug auf das Substrat 110 beschrieben definiert. Ebenso kann die
erste Elektrode 220 wie oben definiert sein.

[0141] Die adhäsive Heteroschicht 230 kann ein Material umfassen, welches in der Lage ist, Licht in Löcher
und Elektronen aufzuspalten. Beispielsweise kann die adhäsive Heteroschicht 230 ein organisches Halbleiter-
material vom p-Typ oder ein organisches Halbleitermaterial vom n-Typ umfassen. Zum Beispiel kann die ad-
häsive Heteroschicht 230 Poly(3-hexylthiophen) und Phenyl-C61-Buttersäuremethylester (PCMB) umfassen,
ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0142] Die Elektronenaufnahmeschicht 240 kann ein Material umfassen, welches Elektronen aufnehmen
kann, beispielsweise das Material, das zur Bildung der EIL 160 der organischen Lichtemitterdiode 100, die
oben beschrieben wurde, verwendet wird.
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[0143] Die zweite Elektrode 250 kann eine Kathode sein, wobei es sich um eine Elektronen injizierende Elek-
trode handelt. Metall, eine Legierung, eine elektrisch leitende Verbindung oder irgendeine Kombination davon,
welche eine relativ geringe Austrittsarbeit aufweisen, können zur Bildung der zweiten Elektrode 250 eingesetzt
werden. Diesbezüglich kann die zweite Elektrode 250 aus Lithium (Li), Magnesium (Mg), Aluminium (Al), Alu-
minium (Al)-Lithium (Li), Calcium (Ca), Magnesium (Mg)-Indium (In), Magnesium (Mg)-Silber (Ag) oder Ähnli-
chem gebildet sein.

[0144] Da die organische Solarzelle 200 die Elektrode 220 umfasst, können sich Löcher, die in der adhäsiven
Heteroschicht 230 erzeugt werden, effizient zu der Elektrode 220 bewegen. Somit können ausgezeichnete
elektrische Eigenschaften erhalten werden.

[0145] Fig. 6 ist eine schematische Querschnittsansicht eines organischen Dünnschichttransistors 300, wel-
cher die Elektrode umfasst.

[0146] Der organische Dünnschichttransistor 300 von Fig. 6 umfasst ein Substrat 311, eine Gate-Elektrode
312, eine Isolierschicht 313, eine organische Halbleiterschicht 315 und Source- und Drain-Elektroden 314a
und 314b. Die Gate-Elektrode 312 und/oder die Source- und Drain-Elektroden 314a und 314b können die
oben beschriebene Elektrode sein.

[0147] Das Substrat 311 ist wie oben mit Bezug auf das Substrat 110 beschrieben, definiert.

[0148] Die Gate-Elektrode 312, welche ein vorbestimmtes Muster aufweist, ist auf dem Substrat 311 ausge-
bildet. Die Gate-Elektrode 312 kann aus einem Metall, wie beispielsweise Gold (Au), Silber (Ag), Kupfer (Cu),
Nickel (Ni), Platin (Pt), Palladium (Pd), Aluminium (Al) und Molybdän (Mo), oder einer Metalllegierung, wie
beispielsweise Al:Nd und Mo:W, gebildet sein, ist jedoch nicht darauf beschränkt.

[0149] Die Isolierschicht 313 ist auf der Gate-Elektrode 312 ausgebildet, um die Gate-Elektrode 312 abzude-
cken. Die Isolierschicht 313 kann ein anorganisches Material, wie beispielsweise ein Metalloxid oder Metallni-
trid, ein organischen Material, wie beispielsweise ein flexibles organisches Polymer, oder verschiedene andere
Materialien umfassen.

[0150] Die organische Halbleiterschicht 315 ist auf der Isolierschicht 313 ausgebildet. Die organische Halb-
leiterschicht 313 kann Pentacen, Tetracen, Anthracen, Naphthalen, α-6-Thiophen, α-4-Thiophen, Perylen und
Derivate davon, Rubren und Derivate davon, Coronen und Derivate davon, Perylentetracarbonsäurediimid und
Derivate davon, Perylentetracarbonsäuredianhydrid und Derivate davon, Polythiophen und Derivate davon,
Poly(p-phenylenvinylen) und Derivate davon, Poly(p-phenylen) und Derivate davon, Polyfluoren und Derivate
davon, Polythiophenvinylen und Derivate davon, ein Co-Polymer aus Polythiophen und einem aromatischen
Heteroring und Derivate davon, Oligoacen von Naphthalen und Derivate davon, Oligothiophen von α-5-Thio-
phen und Derivate davon, Phthalocyanin, welches gegebenenfalls ein Metall enthält, und Derivate davon, Py-
romellitsäuredianhydrid und Derivate davon oder Pyromellitsäurediimid und Derivate davon umfassen, ist je-
doch nicht darauf beschränkt.

[0151] Die Source- und Drain-Elektroden 314a und 314b sind jeweils auf der organischen Halbleiterschicht
315 ausgebildet. Die Source- und Drainelektroden 314a und 314b können mit einem Abschnitt der Gate-Elek-
trode 312 überlappen, wie in Fig. 6 dargestellt, sind aber nicht darauf beschränkt. Die Source- und Drain-
Elektroden 314a und 314b können die oben beschriebene Elektrode sein. Alternativ können die Source- und
Drain-Elektroden 314a und 314b ein Edelmetall, welches eine Austrittsarbeit von 5,0 eV oder mehr aufweist, z.
B. Gold (Au), Palladium (Pd), Platin (Pt), Nickel (Ni), Rhodium (Rh), Ruthenium (Ru), Iridium (Ir), Osmium (Os),
oder eine Kombination von wenigstens zweien davon unter Berücksichtigung der Austrittsarbeit des Materials,
welches zur Bildung der organischen Halbleiterschicht 315 verwendet wird, umfassen.

[0152] Es wurden elektronische Vorrichtungen mit Bezug auf die Fig. 4 bis Fig. 6 beschrieben, sie sind jedoch
nicht darauf beschränkt.

BEISPIELE

Beispiel 1: Herstellung einer Graphen enthaltenden Schicht

[0153] Eine Graphen enthaltende Schicht wurde auf einem Poly(ethylenterephthalat) (PET)-Substrat gemäß
dem folgenden Verfahren ausgebildet.



DE 10 2012 104 496 A1    2012.11.29

18/39

Bildung und Transfer von Monolayer-Graphen

[0154] Eine Kupferfolie mit einer Größe von 9 cm × 15 cm wurde in einem Röhrenofen untergebracht, bei
90 mtorr unter Zuführung von H2 (8 s. c. c. m) auf 1.000°C erhitzt und bei dieser Temperatur für 30 Minuten
gehalten, um Kupferkörnchen auf der Cu-Folie zu bilden. Anschließend wurden CH4 (24 s. c. c. m) und H2 (8 s.
c. c. m) bei 460 mtorr für 30 Minuten eingeleitet, und die Cu-Folie wurde unter Zuführung von H2 bei 90 mtorr
auf Raumtemperatur abgekühlt, um ein Monolayer-Graphen auf der Cu-Folie auszubilden.

[0155] Anschließend wurde Polymethacrylat (PMMA) auf dem Monolayer-Graphen unter Druck gesetzt, um
das PMMA mit dem Monolayer-Graphen in Kontakt zu bringen. Eine Cu-Folie/Monolayer-Graphen/PMMA-
Schicht wurde für 300 bis 360 Minuten in eine 98%ige Ammoniumpersulfatlösung als Ätzmittel für Kupfer
eingetaucht und mit deionisiertem Wasser gewaschen, um die Cu-Folie zu entfernen, so dass eine Monolayer-
Graphen/PMMA-Schicht erhalten wurde.

[0156] Dann wurde die Monolayer-Graphen/PMMA-Schicht auf dem PET-Substrat angeordnet, so dass das
Monolayer-Graphen mit dem PET-Substrat in Kontakt stand. Anschließend wurde die PMMA-Schicht bei un-
gefähr 100 mtorr unter Druck gesetzt, um das Monolayer-Graphen mit einer Stärke von etwa 0,4 nm auf das
PET-Substrat zu überführen.

Herstellung von Multilayer-Graphen

[0157] Der Überführungsprozess des Monolayer-Graphens wurde zweimal, dreimal und viermal wiederholt,
um ein zweischichtiges Graphen (G2), ein dreischichtiges Graphen (G3) bzw. ein vierschichtiges Graphen (G4)
auf dem PET-Substrat auszubilden, wobei das Monolayer-Graphen aus dem zweiten Prozess auf das zuvor
überführte Monolayer-Graphen überführt wurde.

Dotieren der Graphen enthaltenden Schicht unter Verwendung von

HNO3

[0158] Nachdem, wie oben beschrieben, der PET/G2-Film, der PET/G3-Film bzw. der PET/G4-Film hergestellt
worden waren, wurden diese Filme für 15 Sekunden in eine HNO3-Lösung (MATSUNOEN CHEMICALS CO.,
Ltd., Salpetersäure 60%, FW 53,01) eingetaucht und gesammelt, und die Salpetersäure wurde von der Ober-
fläche des Graphens durch Einblasen von Stickstoff entfernt. Anschließend wurden die Filme für 30 Minuten
in einem Vakuum gehalten, um mit HNO3 dotierte, Graphen enthaltende Schichten auf dem PET-Substrat zu
bilden, die als ”G2-HNO3”, ”G3-HNO3” bzw. ”G4-HNO3” bezeichnet wurden.

Dotieren der Graphen enthaltenden Schicht unter Verwendung von AuCl3

[0159] Nachdem, wie oben beschrieben, der PET/G2-Film, der PET/G3-Film bzw. der PET/G4-Film hergestellt
worden waren, wurden diese Filme für eine Minute in eine Lösung, die durch Lösen von AuCl3 (KJIMA CHE-
MICALS Co. Ltd, FW = 303,33) in Nitromethan (99,0%, CH3NO2 = 61,04, Assay ≥ 99,0%, SAMCHUN PURE
CHEMICAL Co., Ltd.) zu einer 0,025 M Lösung hergestellt worden war, eingetaucht und für 1 Minute beschallt;
das AuCl3 wurde von der Oberfläche des Graphens durch Aufblasen von Stickstoff entfernt. Anschließend wur-
den die Filme für 30 Minuten in einem Vakuum gehalten, um mit AuCl3 dotierte, Graphen enthaltende Schich-
ten auf dem PET-Substrat zu bilden, die als ”G2-AuCl3”, ”G3-AuCl3” bzw. ”G4-AuCl3” bezeichnet wurden.

Bewertungsbeispiel 1: Bewertung der Eigenschaften der Graphen enthaltenden Schicht

[0160] Die optische Transmittanz der in Beispiel 1 hergestellten auf dem PET-Substrat ausgebildeten G2, G3
und G4 wurde unter Verwendung eines UV-Spektrometers (SCINCO S-3100) bewertet; die Ergebnisse sind
in Fig. 7 dargestellt. Gemäß Fig. 7 besitzen die in Beispiel 1 hergestellten G2, G3 und G4 ausgezeichnete
Transmittanz des Blaulichts.

[0161] Die Bindungsenergie und Austrittsarbeit der in Beispiel 1 hergestellten Graphen enthaltenden Schicht
wurden unter Anwendung von Ultraviolett-Photoelektronenspektroskopie (UPS) (Model No. ESCALAB 220iXL,
hergestellt von VG Scientific) bewertet; die Ergebnisse sind in Fig. 8 und Tabelle 1 dargestellt. Der Schichtwi-
derstand der in Beispiel 1 hergestellten Graphen enthaltenden Schicht wurde unter Verwendung einer KEITH-
LEY 2612-Vorrichtung bewertet; die Ergebnisse sind in Tabelle 1 dargestellt.
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Tabelle 1

Graphen
enthaltende
Schicht

Substrat Anzahl
der Gra-
phenSchich-
ten

Zur Dotierung der
Graphen enthaltenden
Schicht verwendetes
Material

Austrittsarbeit
(eV)

Schichtwider-
stand (Ohm/
sq)

G2 PET 2 - 4,32563 313
G3 PET 3 - 4,37176 231,03
G4 PET 4 - 4,44835 221,97
G2-HNO3 PET 2 HNO3 4,32054 165,35
G3-HNO3 PET 3 HNO3 4,46764 120,05
G4-HNO3 PET 4 HNO3 4,61767 104,19
G2-AuCl3 PET 2 AuCl3 nicht gemes-

sen
nicht gemes-
sen

G3-AuCl3 PET 3 AuCl3 nicht gemes-
sen

nicht gemes-
sen

G4-AuCl3 PET 4 AuCl3 5,07648 34,34

[0162] Gemäß Fig. 8 und Tabelle 1 nimmt, wenn die Anzahl der Graphenschichten in der Graphen enthalten-
den Schicht ansteigt, die Austrittsarbeit der Graphen enthaltenden Schicht zu und der Schichtwiderstand der
Graphen enthaltenden Schicht ab. Die dotierte Graphen enthaltende Schicht besaß eine höhere Austrittsarbeit
und einen geringeren Schichtwiderstand als die undotierte Graphen enthaltende Schicht.

Beispiel 2: Herstellung der Anode

[0163] Es wurden G2-HNO3, G3-HNO3, G4-HNO3 und G4-AuCl3 als Graphen enthaltende Schichten jeweils
auf dem PET-Substrat auf die gleiche Weise wie in Beispiel 1 ausgebildet.

[0164] Anschließend wurde eine wässrige Poly(3,4-ethylendioxythiophen):Poly(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS)
-Lösung (CLEVI-OSTM P VP Al4083), deren PSS-Gehalt pro 1 Gewichtsteil PEDOT 6 Gewichtsteile betrug, mit
einer Lösung, die durch Dispergieren eines Materials der unten dargestellten Formel 100 in einer Mischung aus
Wasser und Alkohol (Wasser:Alkohol = 4,5:5,5 (v/v), 5 Gew.-%, Aldrich Co.) erhalten worden war, gemischt.
Dabei wurde das Verhältnis der wässrigen PE-DOT:PSS-Lösung und der Lösung, welche das Material der
Formel 100 enthielt, derart eingestellt, das der Gehalt des Materials der Formel 100 pro 1 Gewichtsteil PEDOT
25,4 Gewichtsteile betrug.

Formel 100

[0165] In Formel 100 sind x = 1300, y = 200 und z = 1.

[0166] Die Mischung wurde durch Rotationsbeschichtung auf die Graphen enthaltende Schicht aufgetragen
und bei 150°C für 30 Minuten wärmebehandelt, um eine einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht
mit einer Stärke von 50 nm zu bilden. Auf diese Weise wurden Anoden 1, 2, 3 und 4, welche die Graphen
enthaltende Schicht und die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht mit den in Tabelle 2 wieder-
gegebenen Strukturen umfassen, auf dem PET-Substrat ausgebildet.
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Tabelle 2

Anode Nr. Substrat Graphen enthal-
tende Schicht

Schicht mit Austrittsarbeitsgradient (w/w/
w)

Anode 1 PET G2-HNO3 PEDOT/PSS/Material der Formel 100 (1/
6/25,4)

Anode 2 PET G3-HNO3 PEDOT/PSS/Material der Formel 100 (1/
6/25,4)

Anode 3 PET G4-HNO3 PEDOT/PSS/Material der Formel 100 (1/
6/25,4)

Anode 4 PET G4-AuCl3 PEDOT/PSS/Material der Formel 100 (1/
6/25,4)

Bewertungsbeispiel 2: Bewertung der Eigenschaften der Anode

[0167] Die molekularen Konzentrationen der Anode 4 bezüglich der Tiefe der Anode 4, d. h., bezüglich der
Sputter-Zeit, wurden unter Anwendung von Röntgenstrahl-Photoelektronenspektroskopie (XPS, Modell Nr. ES-
CA-LAB 220iXL, hergestellt von VG Scientific,) bewertet; die Ergebnisse sind in

[0168] Fig. 9 dargestellt. Dabei wurden der dekonvolutierte S2p-Peak für die Konzentrationen von PEDOT
(164,5 eV), Sulfonsäure (168,4 und 168,9 eV), Sulfid (162 eV) und Sulfon (166,6 eV) und der C1s-Peak für das
Material der Formel 100 (291,6 eV) in dem XPS-Spektrum analysiert, so dass deren Konzentrationen bestimmt
wurden. Gemäß Fig. 9 nimmt die Konzentration des CF2-Anteils, welcher die Konzentration des Materials mit
niedriger Oberflächenenergie der Formel 100 anzeigt, in einer Richtung von der Oberfläche der einen Aus-
trittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht der Anode 4, d. h., der zweiten Oberfläche der einen Austrittsar-
beitsgradienten aufweisenden Schicht (Sputter-Zeit = 0) zu der Graphen enthaltenden Schicht, d. h., der ersten
Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht, wesentlich ab und die Konzentration
von PEDOT wesentlich zu. Somit sind die Materialien, die in der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden
Schicht der Anode 4 enthalten sind, nicht homogen verteilt, sondern weisen einen Konzentrationsgradienten
auf, der sich in Bezug auf die Tiefe der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht verändert.

[0169] Die Austrittsarbeit der Oberfläche, d. h., der zweiten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten
aufweisenden Schicht der Anode 1, Anode 2, Anode 3 und Anode 4, welche auf die gleiche Weise wie im Be-
wertungsbeispiel 1 gemessen wurde, betrug 5,95 eV. Außerdem betrug die Austrittsarbeit der ersten Oberflä-
che der Anode 1, Anode 2 und Anode 3, welche auf die gleiche Weise wie im Bewertungsbeispiel 1 gemessen
wurde, 4,6 eV, und die Austrittsarbeit der ersten Oberfläche der Anode 4, welche auf die gleiche Weise wie in
Bewertungsbeispiel 1 gemessen wurde, betrug 5,1 eV.

[0170] Danach wurden die Lochinjektionseffizienzen der Anoden 1, 2 und 3 bewertet; die Ergebnisse sind
in Fig. 10A (Elektrisches Feld-Stromdichte-Graph) und Fig. 10B (Elektrisches Feld-Lochinjektionseffizienz-
Graph) dargestellt. Bei Messung der Lochinjektionseffizienz wurde eine Messung der transienten Dunkel-
strominjektion durch raumladungsbegrenzte Ströme (”dark injection space charge limited current”, DI SCLC)
eingesetzt. Es wurde eine Nur-Loch-Vorrichtung mit einer Struktur aus Anode (Anoden 1, 2 oder 3)/NPB-
Schicht (etwa 2,6 μm)/Al hergestellt und die DI SCLC-Messung durchgeführt. Bei Durchführung der DI SCLC-
Messungen wurden ein Impulsgenerator (HP 214B) und ein digitales Oszilloskop (Agilent Infiniium 54832B)
verwendet. Gemäß den Fig. 10A und Fig. 10B besitzen die Anoden 1, 2 und 3 ausgezeichnete Lochinjekti-
onseffizienz.

Beispiel 3; Bewertung der Eigenschaften einer Grünlicht emittierenden OLED

[0171] Auf die gleiche Weise wie in Beispiel 2 wurden die Anoden 1, 2, 3 und 4 jeweils auf dem PET-Substrat
ausgebildet. Die Anoden 1, 2, 3 und 4 wurden durch reaktives Ionenätzen unter Verwendung von Sauerstoff-
plasma mit einem Muster versehen. Eine NPB-HTL mit einer Stärke von 20 nm, eine Bebq2:C545T-EML mit
einer Stärke von 20 nm, in der der Gehalt an C545T 1,5 Gew.-% betrug, eine Bebq2-ETL mit einer Stärke von
20 nm, eine Liq-ETL mit einer Stärke von 1 nm und eine Al-Kathode mit einer Stärke von 130 nm wurden nach-
einander auf den Anoden 1, 2, 3 und 4 durch Vakuumabscheidung ausgebildet, um eine OLED herzustellen,
in der der Emissionsbereich 2 × 3 mm2 betrug. Im Folgenden werden die OLEDs, die jeweils die Anoden 1, 2,
3 und 4 verwenden, als OLEDs 1, 2, 3 bzw. 4 bezeichnet.
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Vergleichsbeispiel A

[0172] Eine G4-AuCl3 wurde auf dem PET-Substrat als Anode auf die gleiche Weise wie in Beispiel 1 ausge-
bildet, d. h., die Anode von Vergleichsbeispiel A enthielt keine Schicht, welche einen Austrittsarbeitsgradienten
aufweist. Anschließend wurde PEDOT:PSS (CLEVIOSTM P VP AI4083), worin der Gehalt an PSS pro 1 Ge-
wichtsteil PEDOT 6 Gewichtsteile betrug, durch Rotationsbeschichtung auf das G4-AuCl3 bis zu einer Stärke
von 50 nm aufgetragen und bei 150°C für 30 Minuten wärmebehandelt. Anschließend wurden eine NPB-HTL
mit einer Stärke von 20 nm, eine Bebq2:C545T-EML mit einer Stärke von 20 nm, in der der Gehalt von C545T
1,5 Gew.-% betrug, eine Bebq2-ETL mit einer Stärke von 20 nm, eine Liq-ETL mit einer Stärke von 1 nm und
eine Al-Kathode mit einer Stärke von 130 nm nacheinander durch Vakuumabscheidung darauf ausgebildet,
um eine OLED A herzustellen.

Vergleichsbeispiel B

[0173] Es wurde eine OLED B auf die gleiche Weise wie in Vergleichsbeispiel A hergestellt, mit dem Unter-
schied, dass keine PEDOT:PSS-HTL mit einer Stärke von 50 nm ausgebildet wurde.

Vergleichsbeispiel C

[0174] Es wurde eine OLED C auf die gleiche Weise wie im Vergleichsbeispiel A hergestellt, mit dem Unter-
schied, dass ein Corning 15 Ω/cm2 (1.200 Å) ITO-Glassubstrat anstelle von auf dem PET-Substrat ausgebil-
detem G4-AuCl3 als Anode verwendet wurde.

Vergleichsbeispiel D

[0175] Es wurde eine OLED D auf die gleiche Weise wie im Vergleichsbeispiel C hergestellt, mit dem Unter-
schied, dass keine PEDOT:PSS-HTL mit einer Stärke von 50 nm gebildet wurde.

[0176] Die Strukturen und Flexibilität der OLEDs 1 bis 4 und A bis D sind in folgender Tabelle 3 wiedergegeben
(O: flexibel/X: kann nicht gebogen werden). Die Flexibilität der OLED 4 ist in Fig. 11 dargestellt.

Tabelle 3

OLED Nr. Substrat Anode Flexibilität
1 PET Anode 1

(G2-HNO3 + Schicht mit
Austrittsarbeitsgradient)

o

2 PET Anode 2
(G3-HNO3 + Schicht mit
Austrittsarbeitsgradient)

o

3 PET Anode 3
(G4-HNO3 + Schicht mit
Austrittsarbeitsgradient)

o

4 PET Anode 4
(G4-AuCl3 + Schicht mit
Austrittsarbeitsgradient)

O

A PET G4-AuCl3 o
B PET G4-AuCl3 o
C Glas ITO X
D Glas ITO X

Bewertungsbeispiel 3: Herstellung einer Grünlicht emittierenden OLED

[0177] Die Stromausbeute, der Wirkungsgrad und das EL-Spektrum der OLEDs 1, 2, 3, 4, A, B, C und D
wurden unter Verwendung einer Keithley 236 Stromquellen-Messeinheit und eines Minolta CS 2000-Spektro-
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radiometers bestimmt; die Ergebnisse sind in den Fig. 12 und Fig. 13 dargestellt. Gemäß Fig. 12 und Fig. 13
besaß die OLED mit dem 4-schichtigen Graphen die höchste Effizienz.

Beispiel 4: Herstellung einer Weißlicht emittierenden OLED

[0178] Die Anode 3 wurde auf dem PET-Substrat auf die gleiche Weise wie in Beispiel 2 ausgebildet. Die An-
ode 3 wurde durch reaktives Ionenätzen unter Verwendung von Sauerstoffplasma mit einem Muster versehen.
Es wurden eine NPB-HTL mit einer Stärke von 20 nm, eine erste NPB:TBADN:Rubren-EML mit einer Stärke
von 10 nm, in der der Gehalt von Rubren 1 Gew.-% betrug, eine zweite NPT:TBADN:DPAVBi-EML mit einer
Stärke von 10 nm, in der der Gehalt an DPAVBi 5 Gew.-% betrug, eine dritte TBADN:DPAVBi-EML mit einer
Stärke von 15 nm, in der der Gehalt an DPAVBi 5 Gew.-% betrug, eine Bebq2-ETL mit einer Stärke von 20
nm, eine BaF2-ELT mit einer Stärke von 1 nm und eine Al-Kathode mit einer Stärke von 130 nm nacheinander
durch Vakuumabscheidung auf einer Anode 3 ausgebildet, um die OLED 5 herzustellen.

Vergleichsbeispiel E

[0179] Die OLED E wurde auf die gleiche Weise wie in Beispiel 5 hergestellt, mit dem Unterschied, dass
ein Corning 15 Ω/cm2 (1.200 Å) ITO Glassubstrat anstelle der auf dem PET-Substrat ausgebildeten Anode 3
verwendet wurde.

Bewertungsbeispiel 4: Bewertung der Eigenschaften der Weißlicht emittierenden OLED

[0180] Es wurden die Stromausbeute der OLEDs 5 und E und das EL-Spektrum der OLED 5 bewertet; die
Ergebnisse sind in den Fig. 14 und Fig. 15 dargestellt. Gemäß Fig. 14 besaß die OLED 5 eine bessere Strom-
ausbeute als die OLED E. Die CIE-Farbkoordinaten der OLED 5 betrugen 0,32, 0,42, was auf eine ausge-
zeichnete Farbreinheit hinweist.

[0181] Wie oben beschrieben, kann gemäß der einen oder mehreren der obigen Ausführungsformen der vor-
liegenden Erfindung die Elektrode aufgrund der ausgezeichneten mechanischen Festigkeit, Haltbarkeit, che-
mischen Beständigkeit und Leitfähigkeit und der hohen Austrittsarbeit effizient bei verschiedenen elektroni-
schen Vorrichtungen Anwendung finden. Aufgrund der Flexibilität kann die Elektrode außerdem in flexiblen
elektronischen Vorrichtungen eingesetzt werden.

[0182] Obwohl die vorliegende Erfindung insbesondere mit Bezug auf beispielhafte Ausführungsformen dar-
gestellt und beschrieben wurde, ist es für einen Fachmann auf dem Gebiet offensichtlich, dass verschiedene
Änderungen in Form und Details vorgenommen werden können, die sich im Schutzumfang der vorliegenden
Erfindung, wie er durch die folgenden Ansprüche definiert wird, befinden.



DE 10 2012 104 496 A1    2012.11.29

23/39

ZITATE ENTHALTEN IN DER BESCHREIBUNG

Diese Liste der vom Anmelder aufgeführten Dokumente wurde automatisiert erzeugt und ist ausschließlich
zur besseren Information des Lesers aufgenommen. Die Liste ist nicht Bestandteil der deutschen Patent- bzw.
Gebrauchsmusteranmeldung. Das DPMA übernimmt keinerlei Haftung für etwaige Fehler oder Auslassungen.

Zitierte Patentliteratur

- KR 10-2011-0050844 [0001]
- US 7728098 [0075]



DE 10 2012 104 496 A1    2012.11.29

24/39

Patentansprüche

1.  Elektrode, umfassend:
eine Graphen enthaltende Schicht; und
eine Schicht, welche einen Austrittsarbeitsgradienten aufweist, die auf der Graphen enthaltenden Schicht aus-
gebildet ist,
wobei die einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisende Schicht eine Einzelschicht ist, welche eine erste Ober-
fläche, die in Kontakt mit der Graphen enthaltenden Schicht steht, und eine zweite Oberfläche, die der ers-
ten Oberfläche entgegengesetzt ist, umfasst, wobei die Austrittsarbeit der einen Austrittsarbeitsgradienten auf-
weisenden Schicht graduell in eine Richtung von der ersten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten
aufweisenden Schicht zu der zweiten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht
ansteigt.

2.  Elektrode gemäß Anspruch 1, wobei das Graphen n Schichten umfasst, von denen jede aus polyzykli-
schen aromatischen Molekülen gebildet ist, in denen eine Vielzahl an Kohlenstoff-Atomen miteinander durch
eine kovalente Bindung verbunden sind und sich in eine erste Richtung (d. h., eine Richtung parallel zu dem
Substrat) erstrecken, wobei n eine ganze Zahl von 1 oder höher ist.

3.  Elektrode gemäß Anspruch 2, wobei n 2 oder mehr ist, und die n Schichten in einer zweiten Richtung, die
senkrecht zu der ersten Richtung ist, übereinander angeordnet sind.

4.  Elektrode gemäß Anspruch 2, wobei n eine ganze Zahl von 2 bis 10 ist.

5.  Elektrode gemäß Anspruch 1, wobei die Graphen enthaltende Schicht außerdem ein Dotiermaterial vom
p-Typ umfasst.

6.    Elektrode gemäß Anspruch 5, wobei das Dotiermaterial vom p-Typ HNO3, AuCl3, HCl, Nitromethan,
H2SO4, HAuCl4, 2,3-Dichlor-5,6-dicyanobenzochinon, kleine Moleküle mit Säureterminus, Polymersäure oder
eine Kombination von wenigstens zweien davon umfasst.

7.  Elektrode gemäß Anspruch 1, wobei die Austrittsarbeit der ersten Oberfläche der einen Austrittsarbeits-
gradienten aufweisenden Schicht im Bereich von 4,8 eV bis 5,3 eV liegt, und die Austrittsarbeit der zweiten
Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht im Bereich von 5,3 eV bis 6,5 eV liegt.

8.  Elektrode gemäß Anspruch 1, wobei die Schicht, welche einen Austrittsarbeitsgradienten aufweist, ein
leitfähiges Material und ein Material mit niedriger Oberflächenenergie umfasst.

9.  Elektrode gemäß Anspruch 8, wobei für das Material mit niedriger Oberflächenenergie folgendes gilt: Eine
Dünnschicht, die aus dem Material mit niedriger Oberflächenenergie gebildet wird, besitzt eine Oberflächen-
energie von 30 mN/m oder weniger und eine Leitfähigkeit im Bereich von 10–15 bis 10–1 S/cm, oder eine Dünn-
schicht, die aus einer leitfähigen Polymerzusammensetzung gebildet wird, welche das Material mit niedriger
Oberflächenenergie umfasst, besitzt eine Oberflächenenergie von 30 mN/m oder weniger und eine Leitfähig-
keit im Bereich von 10–7 bis 10–1 S/cm.

10.  Elektrode gemäß Anspruch 8, wobei die Konzentration des Materials mit niedriger Oberflächenenergie
graduell in eine Richtung von der ersten Oberfläche zu der zweiten Oberfläche ansteigt.

11.  Elektrode gemäß Anspruch 8, wobei die Austrittsarbeit der ersten Oberfläche der einen Austrittsarbeits-
gradienten aufweisenden Schicht die gleiche ist wie die des leitfähigen Materials, und die Austrittsarbeit der
zweiten Oberfläche der einen Austrittsarbeitsgradienten aufweisenden Schicht die gleiche ist wie die des Ma-
terials mit niedriger Oberflächenenergie.

12.  Elektrode gemäß Anspruch 8, wobei das Material mit niedriger Oberflächenenergie wenigstens ein Fluor
(F) umfasst.

13.  Elektrode gemäß Anspruch 8, wobei das Material mit niedriger Oberflächenenergie ein fluoriertes Poly-
mer ist, welches eine Repetiereinheit gemäß einer der folgenden Formeln 1 bis 3 aufweist:
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Formel 1

worin a eine Zahl von 0 bis 10.000.000 ist;
b eine Zahl von 1 bis 10.000.000 ist; und
Q1 -[O-C(R1)(R2)-C(R3)(R4)]c-[OCF2CF2]d-R5, -COOH oder -O-Rf-R6 ist,
wobei R1, R2, R3 und R4 jeweils unabhängig voneinander -F, -CF3, -CHF2 oder CH2F sind,
c und d jeweils unabhängig voneinander eine Zahl von 0 bis 20 sind,
Rf -(CF2)z- oder -(CF2CF2O)z-CF2CF2- ist, wobei z eine ganze Zahl von 1 bis 50 ist, und
R5 und R6 jeweils unabhängig voneinander -SO3M, -PO3M2 oder -CO2M sind,
wobei M Na+, K+, Li+, H+, CH3(CH2)wNH3

+, NH4
+, NH2

+, NHSO2CF3
+, CHO+, C2H5OH+, CH3OH+ oder

CH3(CH2)wCHO+ ist, wobei w eine ganze Zahl von 0 bis 50 ist,

Formel 2

worin Q2 ein Wasserstoffatom, eine substituierte oder unsubstituierte C5-C60-Arylgruppe oder -COOH ist;
Q3 ein Wasserstoffatom oder eine substituierte oder unsubstituierte C1-C20-Alkylgruppe ist; und
Q4 -O-(CF2)r-SO3M, -O-(CF2)r-PO3M2, -O-(CF2)r-CO2M oder -CO-NH-(CH2)5-(CF2)t-CF3 ist,
wobei r, s und t jeweils unabhängig voneinander eine Zahl von 0 bis 20 sind;
p eine Zahl von 0 bis 10.000.000 ist;
q eine Zahl von 1 bis 10.000.000 ist; und
M Na+, K+, Li+, H+, CH3(CH2)wNH3

+, NH4
+, NH2

+, NHSO2CF3
+, CHO+, C2H5OH+, CH3OH+ oder CH3(CH2)wCHO+

ist, wobei w eine ganze Zahl von 0 bis 50 ist, und

Formel 3

worin 0 ≤ m < 10.000.000 und 0 < n ≤ 10.000.000 sind;
x und y jeweils unabhängig voneinander eine Zahl von 0 bis 20 sind; und
Y -SO3M, -PO3M2 oder -CO2M ist;
wobei M Na+, K+, Li+, H+, CH3(CH2)NH3

+, NH4
+, NH2

+, NHSO2CF3
+, CHO+, C2H5OH+, CH3OH+ oder

CH3(CH2)wCHO+ ist, wobei w eine ganze Zahl von 0 bis 50 ist.

14.  Elektrode gemäß Anspruch 8, wobei das Material mit niedriger Oberflächenenergie ein fluoriertes Oli-
gomer gemäß folgender Formel 10 ist:

X-Mf
n-Mh

m-Ma
r-G Formel 10

wobei X eine terminale Gruppe ist;
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Mf eine Einheit ist, die von einem fluorierten Monomer, dass durch eine Kondensationsreaktion von Perfluor-
polyetheralkohol, Polyisocyanat und einem Isocyanat-reaktiven nicht-fluorierten Monomer hergestellt wurde,
abgeleitet ist;
Mh eine Einheit ist, die von einem nicht-fluorierten Monomer abgeleitet ist;
Ma eine Einheit ist, welche eine Silylgruppe, dargestellt durch -Si(Y4)(Y5)(Y6), aufweist,
wobei Y4, Y5 und Y6 jeweils unabhängig voneinander ein Halogenatom, eine substituierte oder unsubstituierte
C1-C20-Alkylgruppe, eine substituierte oder unsubstituierte C6-C30-Arylgruppe oder ein hydrolysierbarer Sub-
stituent sind, wobei wenigstens einer von Y4, Y5 und Y6 ein hydrolysierbarer Substituent ist,
G eine einwertige organische Gruppe ist, welche ein Kettentransferagens umfasst,
n eine Zahl von 1 bis 100 ist,
m eine Zahl von 0 bis 100 ist, und
r eine Zahl von 0 bis 100 ist,
wobei n + m + r ≥ 2 sind.

15.  Elektrode gemäß Anspruch 8, wobei das leitfähige Material Polythiophen, Polyanilin, Polypyrrol, Poly-
styrol, sulfoniertes Polystyrol, Poly(3,4-ethylendioxythiophen), selbst-dotiertes leitfähiges Polymer, irgendein
Derivat davon oder eine Kombination davon umfasst.

16.  Elektronische Vorrichtung, welche eine Elektrode gemäß Anspruch 1 umfasst.

17.  Elektronische Vorrichtung gemäß Anspruch 16, wobei die elektronische Vorrichtung Flexibilität aufweist.

18.  Elektronische Vorrichtung gemäß Anspruch 16, wobei die elektronische Vorrichtung eine organische
Lichtemittervorrichtung, eine organische Solarzelle, eine organische Speichervorrichtung oder einen organi-
schen Dünnschichttransistor umfasst.

Es folgen 13 Blatt Zeichnungen
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Anhängende Zeichnungen
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