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Beschreibung
1. GEBIET DER ERFINDUNG

[0001] Die Erfindung ist auf organische, Licht-emittierende Einrichtungen (OLEDSs) gerichtet, die aus emittie-
renden/emissiven, eine organometallische phosphoreszierende Dotierungsverbindung enthaltenden Schich-
ten gebildet sind und eine Exziton-Sperrschicht enthalten.

II. HHNTERGRUND DER ERFINDUNG
II. A. Allgemeiner Hintergrund

[0002] Organische Licht-emittierende Einrichtungen (OLEDs) umfassen mehrere organische Schichten, wo-
bei eine der Schichten aus einem organischen Material gebildet ist, das zum Elektrolumineszieren gebracht
werden kann, indem Uber die Einrichtung eine Spannung angelegt wird; C.W. Tang et al., Appl. Phys. Lett.
1987, 51, 913. Bestimmte OLEDs haben ein ausreichendes Malt an Helligkeit, Farbbereich und Lebensdauer
zur Verwendung als eine praktische alternative Technologie zu Vollfarb-Flachbildschirm-Displays auf LCD-Ba-
sis gezeigt (S.R. Forrest, P.E. Burrows und M.E. Thompson, Laser Focus World, Feb. 1995). Da viele der diin-
nen organischen Schichten oder Filme, die in solchen Einrichtungen verwendet werden, im sichtbaren Spek-
tralbereich transparent sind, ermoglichen sie zur Realisierung eines vollstandig neuen Typs eines Displays Pi-
xel, in denen Rot (R)-, Griin (G)-, und Blau (B)-emittierende OLEDs in vertikal gestapelter Geometrie angeord-
net werden, um einen einfachen Herstellungsprozess, eine geringe R-G-B Pixelgréfie und einen grofien Full-
faktor zu schaffen; Internationale Patentanmeldung Nr. PCT/US95/15790.

[0003] Uber eine transparente OLED (TOLED), die einen bemerkenswerten Schritt zur Realisierung hoher
Auflésung mit unabhangig adressierbaren gestapelten R-G-B Pixeln darstellt, wurde in der internationalen Pa-
tenanmeldung PCT/US97/02681 berichtet, worin die TOLED mehr als 71% Transparenz aufwies, wenn sie ab-
geschaltet war, und Licht sowohl von oberen als auch unteren Einrichtungsoberflachen mit hoher Effizienz (an-
nahernd 1% Quantenwirkungsgrad) ausstrahlte, wenn die Einrichtung eingeschaltet war. Die TOLED verwen-
dete transparentes Indium-Zinn-Oxid (ITO) als Loch-Injektionselektrode und eine Mg-Ag-ITO Elektroden-
schicht fur Elektroneninjektion. Es wurde eine Einrichtung offenbart, in der die ITO-Seite der
Mg-Ag-ITO-Schicht als Lochinjektionskontakt fir eine zweite, unterschiedliche farbemittierende OLED verwen-
det wurde, die auf der TOLED gestapelt war. Jede Schicht in der gestapelten OLED (SOLED) war unabhangig
adressierbar und emittierte ihre eigene charakteristische Farbe. Diese farbige Emission konnte durch (eine)
benachbart gestapelte, transparente, unabhangig adressierbare organische Schicht oder Schichten, die trans-
parenten Kontakte und das Glassubstrat transmittiert werden, was es ermdglichte, dass die Einrichtung jegli-
che Farbe emittierte, die durch Andern des relativen Ausgangs der rote und blaue Farbe emittierenden Schich-
ten erzeugt werden konnte.

[0004] Die Anmeldung PCT/US95/15790 offenbarte eine integrierte SOLED, fiir das sowohl Intensitat als
auch Farbe unabhangig verandert und mit externen Energieversorgungen in einer farbabstimmbaren Display-
einrichtung kontrolliert werden konnten. Die Anmeldung PCT/US95/15790 stellt somit ein Prinzip zum Erzielen
integrierter, vollfarbiger Pixel dar, die eine hohe Bildauflosung zur Verfiigung stellen, was durch die kompakte
PixelgréRe moglich gemacht wird. Weiterhin kénnen fur das Herstellen solcher Einrichtungen Fabrikati-
onstechniken mit im Vergleich zu Verfahren des Standes der Technik relativ niedrigen Kosten eingesetzt wer-
den.

II. B. Hintergrund der Emission

[0005] Einrichtungen, deren Struktur auf der Verwendung von Schichten oder Lagen organischer optoelekt-
ronischer Materialien basiert, beruhen allgemein auf einen Ublichen Mechanismus, der zur optischen Emission
fuhrt. Typischerweise basiert dieser Mechanismus auf einer Strahlungsrekombination einer gefangenen La-
dung. Speziell umfassen OLEDs wenigstens zwei organische Diinnschichten, die die Anode und Kathode der
Einrichtung trennen. Das Material einer dieser Schichten wird speziell auf der Basis der Fahigkeit des Materi-
als, Locher zu transportieren, also einer ,Loch-transportierenden Schicht" (HTL), und das Material der anderen
Schicht speziell gemaf seiner Fahigkeit, Elektronen zu transportieren, also einer ,Elektronen-transportieren-
den Schicht" (ETL), ausgewahlt. Mit einem solchen Aufbau kann die Einrichtung als Diode mit vorwarts gerich-
teter Spannung angesehen werden, wenn das an die Anode angelegte Potenzial hoher als das an die Kathode
angelegte Potenzial ist. Unter diesen Spannungsbedingungen injiziert die Anode Locher (positive Ladungstra-
ger) in die Loch-transportierende Schicht, wahrend die Kathode Elektronen in die Elektronen-transportierende
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Schicht injiziert. Der Teil oder Abschnitt des lumineszierenden Mediums, der sich benachbart zu Anode befin-
det, bildet somit eine Loch-injizierende und -transportierende Zone, wahrend der Teil oder Abschnitt des lumi-
neszierenden Mediums, der sich benachbart zur Kathode befindet, eine Elektronen- injizierende und -transpor-
tierende Zone bildet. Die injizierten Lécher und Elektronen wandern jeweils zur entgegengesetzt geladenen
Elektrode. Wenn sich ein Elektron und Loch auf dem gleichen Molekil lokalisieren, wird ein Frenkel-Exziton
gebildet. Eine Rekombination dieses kurzlebigen Zustands kann man sich als ein Elektron vorstellen, das von
seinem Leitpotenzial auf ein Valenzband abfallt, wobei unter bestimmten Bedingungen, vorzugsweise Uber ei-
nen photoemissiven Mechanismus, eine Relaxation eintritt. Unter dieser Betrachtung des Betriebsmechanis-
mus typischer diinnschichtiger organischer Einrichtungen umfasst die elektrolumineszierende Schicht seine
Lumineszenzzone, die mobile Ladungstrager (Elektronen und Ldcher) von jeder Elektrode empfangt.

[0006] Eine Lichtemission von OLEDs erfolgt typischerweise Uiber Fluoreszenz oder Phosphoreszenz. Es gibt
Probleme mit der Verwendung von Phosphoreszenz. Es wurde festgestellt, dass die Phosphoreszenz-Wirk-
samkeit bei hohen Stromdichten schnell abnimmt. Es ist mdglich, dass eine lange Phosphoreszenz-Lebens-
dauer eine Sattigung emissiver Stellen verursacht, und eine Triplett-Triplett-Vernichtung kann Leistungsminde-
rungen erzeugen. Ein weiterer Unterschied zwischen Fluoreszenz und Phosphoreszenz besteht darin, dass
die Energielibertragung von Tripletts von einem leitenden Wirt- an ein lumineszierendes Gastmolekul typi-
scherweise langsamer als die von Singuletts ist; die Dipol-Dipol-Kupplung eines weiten Bereichs (Fors-
ter-Ubertragung), die die Energielibertragung von Singuletts dominiert, ist (theoretisch) fiir Tripletts durch das
Prinzip der Spin-Symmetrieerhaltung untersagt. Deshalb tritt bei Tripletts eine Energielbertragung typischer-
weise durch die Fusion von Exzitons an benachbarte Molekiile (Dexter-Ubertragung) auf; eine merkliche Uber-
lagerung von exzitonischen Donator- und Akzeptorwellenfunktionen ist fir eine Energielibertragung kritisch.
Ein weiteres Problem besteht darin, dass Triplett-Diffusionslédngen typischerweise lang (z.B. > 1400A) sind,
verglichen mit typischen Singulett-Diffusionslangen von ungefahr 200A. Daher miissen, wenn phosphoreszie-
rende Einrichtungen ihr Potenzial erlangen sollen, die Strukturen der Einrichtung fir Triplett-Eigenschaften op-
timiert werden. Bei der vorliegenden Erfindung nutzen wir die Eigenschaft langer Triplett-Diffusionslangen aus,
um den externen Quantenwirkungsgrad zu verbessern.

[0007] Eine erfolgreiche Verwendung von Phosphoreszenz verspricht auerordentliche Aussichten fur orga-
nische elektrolumineszierende Einrichtungen. Zum Beispiel besteht ein Vorteil der Phosphoreszenz darin,
dass alle Exzitons (die durch die Rekombination von Léchern und Elektronen in einer EL gebildet werden), die
sich (teilweise) auf Triplett-Basis in phosphoreszierenden Einrichtungen befinden, an der Energietibertragung
und Lumineszenz bei bestimmten elektrolumineszierenden Materialien teilhaben kénnen. Im Gegenteil dazu
fuhrt nur ein geringer Prozentsatz Exzitons bei fluoreszierenden Einrichtungen, die auf Singulett-Basis beru-
hen, zur floureszierenden Lumineszenz.

II.C. Hintergrund der Materialien
I1.C.1. Grundlegende Heterostrukturen

[0008] Da man typischerweise wenigstens eine Elektronen Ubertragende bzw. transportierende Schicht und
wenigstens eine Loch Ubertragende bzw. transportierende Schicht hat, hat man Schichten verschiedener Ma-
terialien, die eine Heterostruktur bilden. Die Materialien, die die elektrolumineszierende Emission erzeugen,
kdnnen die gleichen Materialien sein, die entweder als die Elektronen Ubertragende Schicht oder als die Loch
Ubertragende Schicht funktionieren. Auf solche Einrichtungen, bei denen die Elektronen Gibertragende Schicht
oder die Loch Ubertragende Schicht auch als die emissive Schicht funktionieren, wird als eine einzelne Hete-
rostruktur aufweisend Bezug genommen. Wahlweise kann das elektrolumineszierende Material in einer ge-
trennten emissiven Schicht zwischen der Loch UGbertragenden Schicht und der Elektronen transportierenden
Schicht vorhanden sein, worauf als doppelte Heterostruktur Bezug genommen wird.

[0009] Das bedeutet, dass zusatzlich zu emissiven Materialien, die als vorrangige Komponente in der La-
dungstragerschicht vorhanden sind, d.h. entweder in der Loch Ubertragenden Schicht oder in der Elektronen
Ubertragenden Schicht, wobei diese beide als Ladungstragermaterial ebenso wie als emissives Material funk-
tionieren, das emissive Material in relativ niedrigen Konzentrationen als Dotierungssubstanz in der Ladungs-
tragerschicht vorhanden sein kann. Wann immer ein Dotierungsmaterial vorhanden ist, kann auf das vorherr-
schende Material in der Ladungstragerschicht als Wirtverbindung oder als Empfangerverbindung Bezug ge-
nommen werden. Es werden Materialien, die als Wirt und Dotierungsmaterial gegenwartig sind, ausgewahlt,
um ein hohes Niveau an Energielibertagung von dem Wirt an das Dotierungsmaterial zu haben. Zuséatzlich
mussen diese Materialien in der Lage sein, annehmbare elektronische Eigenschaften fiir die OLED herbeizu-
fuhren. Weiterhin sind solche Wirt- und Dotierungsmaterialien vorzugsweise in der Lage, in die OLED unter
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Verwendung von Materialien eingeschlossen zu werden, die leicht in die OLED unter Verwendung geeigneter
Herstellungstechniken eingeschlossen werden kénnen, insbesondere unter Verwendung von Vakuum-Ablage-
rungstechniken.

11.C.2. Exziton-Sperrschicht

[0010] Die in den Einrichtungen der vorliegenden Erfindung (und zuvor in der US-Anmeldung Nr. 09/153,144
offenbarte) Exziton-Sperrschicht sperrt im Wesentlichen die Diffusion von Exzitons, wodurch die Exzitons im
Wesentlichen in der Emissionsschicht gehalten werden und so die Wirksamkeit der Einrichtung verbessern.
Das Material der Sperrschicht der vorliegenden Erfindung ist durch eine Energiedifferenz (,Bandlicke"/"band
gap") zwischen ihrer niedrigsten unbesetzten Molekularhille (LUMO) und ihrer héchsten besetzten Molekular-
hiille (HOMO) entsprechend der vorliegenden Erfindung gekennzeichnet. In Ubereinstimmung mit der vorlie-
genden Erfindung verhindert diese Bandlicke im Wesentlichen die Diffusion von Exzitons durch die Sperr-
schicht und hat dennoch nur eine geringe Wirkung auf die Einschaltspannung einer vervollstandigten elektro-
lumineszierenden Einrichtung.

[0011] Die Bandlicke ist damit bevorzugt groRer als das Energieniveau von Exzitons, die in einer Emissions-
schicht erzeugt werden, sodass solche Exzitons nicht in der Sperrschicht bestehen kénnen. Insbesondere ist
die Bandliicke der Sperrschicht wenigstens so gro3 wie die Differenz in der Energie zwischen dem Triplett-Zu-
stand und dem Grundzustand des Wirts.

I1.D. Farbe

[0012] Was die Farben anbelangt, ist es wiinschenswert, dass OLEDs hergestellt werden sollen, in denen
Materialien verwendet werden, die eine elektrolumineszierende Emission in einem verhaltnismaRig schmalen
Band, das nahe ausgewabhlter spektraler Bereiche zentriert ist, bereit stellen, die einer der drei Primarfarben
Rot, Griin und Blau entsprechen, sodass sie als Farbenschicht in einer OLED oder SOLED verwendet werden
kénnen. Es ist ebenfalls wiinschenswert, dass solche Verbindungen in der Lage sind, leicht als eine diinne
Schicht unter Verwendung von Vakuumablagerungstechniken abgelagert zu werden, sodass sie leicht in einer
OLED aufgenommen werden kénnen, die vollig aus Vakuumabgelagerten organischen Materialien erzeugt
wird.

[0013] US-Patent Nr. 6,048,630 ist auf OLEDs gerichtet, die emittierende Verbindungen enthalten, die eine
gesattigte rote Emission erzeugen.

1. ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG

[0014] Die vorliegende Erfindung richtet sich auf organische Licht-emittierende Einrichtungen, bei denen die
emittierende Schicht ein emittierendes Molekiil, optional mit einem Wirtmaterial (wobei das emittierende Mo-
lekul als Dotierungsmaterial in dem Wirtmaterial gegenwartig ist) umfasst, wobei das Molekul nachleuchten/Iu-
mineszieren kann, wenn Uber die Heterostruktur eine Spannung angelegt wird, wobei das emittierende Moleklil
aus der Gruppe phosphoreszierender organometallischer Komplexe ausgewahlt ist. Das emittierende Molekill
kann weiterhin aus der Gruppe phosphoreszierender organometallischer Iridium- oder Osmiumkomplexe und
noch weitergehender aus der Gruppe phosphoreszierender zyklometallisierter Iridium- oder Osmiumkomplexe
ausgewahlt sein. Ein spezielles Beispiel des emittierenden Molekiils ist fac-tris (2-Phenylpyridin) Iridium, wie-
dergegeben durch (Ir(ppy),) der Formel:
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[0015] [In dieser und den folgenden Figuren stellen wir die koordinative Bindung von Stickstoff zum Metall
(hier Ir) als gerade Linie dar.]

[0016] Die allgemeine Anordnung der Schichten ist Loch-transportierende Schicht, emittierende Schicht und
Elektronen-transportierende Schicht. Fur eine Loch-leitende emittierende Schicht kann es eine Exziton-Sperr-
schicht zwischen der emittierenden Schicht und der Elektronen-transportierenden Schicht geben. Fir eine
Elektronenleitende emittierende Schicht kann es eine Exziton-Sperrschicht zwischen der emittierenden
Schicht und der Loch-transportierenden Schicht geben. Die emittierende Schicht kann gleich der Loch-trans-
portierenden Schicht (in welchem Fall die Exziton-Sperrschicht sich nahe oder an der Anode befindet) oder der
Elektronen-transportierenden Schicht (in welchem Fall die Exziton-Blockierschicht sich nahe oder an der Ka-
thode befindet) sein.

[0017] Die emittierende Schicht kann mit einem Wirtmaterial ausgebildet sein, in der das emittierende Molekiil
als Gast anwesend ist, oder die emittierende Schicht kann aus dem emittierenden Molekil selbst gebildet sein.
Im erstgenannten Fall kann das Wirtmaterial eine Loch-transportierende Matrix, die aus der Gruppe substitu-
ierter Tri-aryl Amine ausgewahlt ist, sein. Ein Beispiel eines Wirtmaterials ist 4,4'-N,N'-Dicarbazol-biphenyl
(CBP), das folgende Formel aufweist:

[0018] Die emittierende Schicht kann auch ein Polarisationsmolekiil enthalten, das als Dotierungsmaterial in
dem Wirtmaterial vorhanden ist und ein Dipolmoment aufweist, das die Wellenldnge des Lichts beeinflusst, das
emittiert wird, wenn das emittierende Dotierungsmolekil luminesziert.

[0019] Eine aus einem Elektronen-transportierenden Material gebildete Schicht wird zum Transportieren von
Elektronen in die emittierende Schicht, die das emittierende Molekul und das (optionale) Wirtmaterial enthalt,
verwendet. Das Elektronen-Transportmaterial kann eine Elektronen-transportierende Matrix sein, die aus der
Gruppe metallischer Chinoxolate, Oxadazole und Triaxole ausgewahlt wird. Ein Beispiel eines Elektro-
nen-Transportmaterials ist Tris-(8-hydroxychinolin) Aluminium (Alq,). Eine aus einem Loch-transportierenden
Material gebildete Schicht wird zum Transportieren von Léchern in die emittierende Schicht verwendet, die das
emittierende Molekil und das (optionale) Wirtmaterial umfasst. Ein Beispiel eines Loch-transportierenden Ma-
terials ist 4,4'-Bis [N-(1-naphthyl)-N-phenyl-amino] biphenyl [,a-NPD"].

[0020] Die Verwendung einer Exziton-Sperrschicht (,Barriereschicht") zum Beschranken der Exzitons inner-
halb der lumineszierenden Schicht (,lumineszierenden Zone") ist stark bevorzugt. Fir einen Loch-transportie-
renden Wirt kann die Sperrschicht zwischen der lumineszierenden Schicht und der Elektronen-Transport-
schicht angeordnet werden. Ein Beispiel eines Materials solch einer Barriereschicht ist 2,9-Dimethyl-4,7-diphe-
nyl-1,10-phenanthrolin (auch als Bathocuproin oder BCP bezeichnet), das die Formel aufweist:
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[0021] Fur die Situation mit einer Sperrschicht zwischen einem Loch-leitendenden Wirt und der Elektro-
nen-transportierenden Schicht (wie im Fall in Beispiel 1, nachfolgend) sucht man die folgenden Eigenschaften,
die in der Reihenfolge ihrer relativen Bedeutung aufgefuhrt sind:
1. Die Energiedifferenz zwischen der LUMO und HOMO der Sperrschicht ist grof3er als die Energiedifferenz
zwischen dem Triplett und dem Grundzustand-Singulett des Wirtmaterials.
2. Tripletts in dem Wirtmaterial werden von der Sperrschicht nicht abgefangen.
3. Das lonisierungspotential (IP) der Sperrschicht ist gréRer als das lonisierungspotential des Wirts. (Das
bedeutet, dass die Lécher in dem Wirt gehalten werden.)
4. Das Energieniveau der LUMO der Sperrschicht und das Energieniveau der LUMO des Wirts sind hin-
sichtlich der Energie ausreichend dicht beieinander, sodass es in der Gesamtkonduktivitat der Einrichtung
eine Anderung von weniger als 50% gibt.
5. Die Sperrschicht ist mit Blick auf eine Starke der Schicht, die ausreicht, um den Transport von Exzitons
von der emittierenden Schicht in die benachbarte Schicht wirksam zu sperren, so diinn wie mdglich.

[0022] [Fur eine Situation, in der das emittierende (,aussendende") Molekil ohne einen Loch-transportieren-
den Wirt verwendet wird, werden die obigen Regeln zur Auswahl der Sperrschicht durch Ersatz des Wortes
SWirt" durch ,aussendendes Molekuil" modifiziert].

[0023] Fur die komplementare Situation mit einer Sperrschicht zwischen einem Elektronen-leitenden Wirt und
der Loch-transportierenden Schicht sucht man nach (folgenden) Eigenschaften (die in der Reihenfolge ihrer
Bedeutung aufgelistet sind):
1. Die Energiedifferenz zwischen der LUMO und HOMO der Sperrschichten ist grofier als die Energiediffe-
renz zwischen dem Triplett und dem Grundzustand Singulett des Wirtmaterials.
2. Tripletts im Wirtmaterial werden nicht durch die Sperrschicht abgefangen.
3. Die Energie der LUMO der Sperrschicht ist groer als die Energie der LUMO des (Elektronen-transpor-
tierenden) Wirts. (Das bedeutet, dass Elektronen in dem Wirt gehalten werden.)
4. Das lonisierungspotential der Sperrschicht und das lonisierungsmaterial des Wirts sind derart, dass L6-
cher leicht von der Sperre in den Wirt injiziert werden und weniger als 50% Anderung in der gesamten Kon-
duktivitat der Einrichtung eintritt.
5. Die Sperrschicht ist so dinn wie moglich, abhangig davon, dass eine Starke der Schicht vorliegt, die aus-
reichend ist, um wirksam den Transport von Exzitons von der emittierenden Schicht in die benachbarte
Schicht zu sperren.

[0024] [Fur eine Situation, in der das emittierende ("aussendende") Molekil ohne einen Elektronen-transpor-
tierenden Wirt verwendet wird, werden die vorstehenden Regeln zur Auswahl der Sperrschicht durch Ersetzen
des Wortes ,Wirt" durch ,aussendendes Molekul" modifiziert].

IV. KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0025] Fia. 1. Vorgeschlagene Energieniveaustruktur der elektrophosphoreszierenden Einrichtung des Bei-
spiels 1. Es sind die héchste besetzte Molekularhillen (HOMO) — Energie und die niedrigste unbesetzte Mo-
lekularhillen (LUMO) - Energie dargestellt (siehe I.G. Hill und A. Kahn, J. Appl. Physics (1999)). Es sei be-
merkt, dass die HOMO- und LUMO-Niveaus fir Ir(ppy), nicht bekannt sind. Die Einfligungen zeigen chemische
Strukturformeln fur (a) Ir(ppy),, (b) CBP und (c) BCP.

[0026] Fig. 2. Der externe Quantenwirkungsgrad von OLEDs unter Benutzung von Ir(ppy),,: CBP-lumineszie-
renden Schichten. Es werden Spitzenwirkungsgrade flr ein Masseverhaltnis von 6% Ir(ppy), zu CBP beobach-
tet. Die 100% Ir(ppy);-Einrichtung hat eine geringfiigig unterschiedliche Struktur gegeniber der in Eig. 1 ge-
zeigten. Darin ist die Ir(ppy),-Schicht 300A stark, und es gibt keine BCP-Sperrschicht. Der Wirkungsgrad einer
6% Ir(ppy),:CBP-Einrichtung, die ohne eine BCP Lage gewachsen ist, wird ebenfalls gezeigt.

[0027] Fig. 3. Der Energiewirkungsgrad und die Leuchtkraft der 6% Ir(ppy),:CBP-Einrichtung. Bei 100cd/m?
erfordert die Einrichtung 4,3 V, und ihr Leistungswirkungsgrad betragt 19 Im/W.

0028] Fig. 4. Das elektrolumineszierende Spektrum von 6% Ir :CBP. Einfligung: Es sind die Commissi-
[0028] Fig.4 p (PPY); gung

on Internationale de L'Eclairage (CIE) — Chromatizitatskoordinaten von Ir(ppy), in CBP relativ zu fluoreszieren-
den Grin-Emittern Alqg, und Poly(P-phenylenvinylen) (PPV) dargestellt.
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V. DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER ERFINDUNG

[0029] Die vorliegende Erfindung ist allgemein auf emittierende (emissive) Molekule gerichtet, die lumineszie-
ren, wenn Uber eine Heterostruktur einer organischen, Licht-emittierenden Einrichtung eine Spannung ange-
legt wird, und die aus der Gruppe phosphoreszierender organometallischer Komplexe ausgewahlt sind, sowie
auf Strukturen und auf korrelative Molekile der Strukturen, die die Emission der Licht-emittierenden Einrich-
tung optimieren. Der Ausdruck ,organometallisch" ist einem Fachmann mit normalem Wissen allgemein ver-
standlich, wie es beispielsweise in ,Inorganic Chemistry" (2. Auflage) von Gary L. Miessler und Donald A. Tarr,
Prentice-Hall (1998), dargelegt ist. Die Erfindung ist weiter auf emittierende Molekule innerhalb der emittieren-
den Schicht oder Lage einer organischen, Licht-emittierten Einrichtung gerichtet, wobei diese Molekule von
phosphoreszierenden, mit Zyklometall versehenen Iridiumkomplexen umfasst werden. Bei der Elektrolumines-
zenz kénnen Molekdle in dieser Klasse eine Emission hervorrufen, die Rot, Blau oder Griin erscheint. Erorte-
rungen der Farberscheinung einschliellich Beschreibungen der CIE Diagramme kann man in Color Chemistry,
VCH Publishers, 1991, und H. J. A. Dartnall, J. K. Bowmaker, und J. D. Mollon, Proc. Roy. Soc. B (London),
1983, 220, 115-130 finden.

[0030] Die vorliegende Erfindung wird nunmehr im Detail fir besonders bevorzugte Ausflihrungsformen der
Erfindung beschrieben, wobei verstandlich ist, dass diese Ausfiihrungsformen nur als erlauternde Beispiele
beabsichtigt sind und die Erfindung nicht darauf beschrankt ist.

Beispiel 1

[0031] In diesem Beispiel beschreiben wir OLEDs, die das griine elektrophosphoreszierende Material fac-tris
(2-Phenylpyridine) Iridium Ir(ppy),) verwenden. Diese Verbindung hat folgende Formeldarstellung:

Ir

3

[0032] Das Zusammenfallen einer kurzen Triplett-Lebensdauer und einer verniinftigen photolumineszieren-
den Wirksamkeit ermdglicht es OLEDs auf Ir(ppy),-Basis, ein Spitzenquantum und Leistungswirkungsgrade
von 8% (28cd/A) bzw. ~30 Im/W zu erreichen. Bei einer angelegten Spannung von 4,3 V erreicht die Leucht-
dichte 100cd/m? und der Quanten- sowie der Leistungswirkungsgrad betragen 7,5% (26 cd/A) bzw. 19 Im/W?.

[0033] Es wurden organische Schichten mittels Warmeverdampfung im hohem Vakuum (10 Torr) auf ein ge-
reinigtes Glassubstrat, das mit transparentem, leitfahigem Indium-Zinnoxid vorbeschichtet war, abgelagert. Es
wird eine 400A starke Schicht von 4,4'-bis(N-(1-Naphthyl)-N-Phenyl-amino] Bipheny! ((a-NPD) wird verwendet,
um Lécher zur lumineszierenden Lage bestehend aus Ir(ppy), in CBP zu transportieren bzw. Ubertragen. Es
wird eine 200A starke Schicht des Elektronentransportmaterials tris-(8-Hydroxychinolin) Aluminium (Alg,) ver-
wendet, um Elektronen in die Ir(ppy),:CBP Schicht zu transportieren und um Ir(ppy),-Lumineszenzabsorption
an der Kathode zu verringern. Es wurde eine Lochmaske mit Offnungen von 1 mm Durchmesser verwendet,
um die Kathode, bestehend aus einer 1000A starken Schicht von 25:1 Mg:Ag, mit einer 500A starken Ag-Kap-
pe, zu definieren. Wie zuvor geschehen (O'Brien et al., App. Phys. Lett. 1999, 74, 442-444) fanden wir heraus,
dass eine diinne (60A) Sperrschicht von 29-Dimethyl-4,7-diphenyl-1,10-phenanthrolin (Bathocuproin, oder
BCP), eingefiigt zwischen CBP und Alq,, notwendig war, um Exzitons innerhalb der lumineszierenden Zone zu
beschranken und infolgedessen hohe Wirkungsgrade aufrecht zu erhalten. Bei O'Brien et al., Appl. Phys. Lett
1999, 74, 442-444, wurde argumentiert, dass diese Schicht Tripletts daran hindert, sich auRerhalb des dotier-
ten Bereiches zu verbreiten. Es wurde auch vorgeschlagen, dass CBP leicht Locher transportieren kann und
dass BCP erforderlich sein kann, eine Exziton-Bildung innerhalb der lumineszierenden Schicht zu erzwingen.
In jedem Fall dient die Verwendung von BCP eindeutig dazu, Exzitons innerhalb des lumineszierenden Berei-
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ches einzufangen. Die molekulare Strukturformel einiger der in den OLEDs verwendeten Materialien ist zu-
sammen mit einem vorgeschlagenen Energieniveau-Diagramm in Fig. 1 gezeigt.

[0034] Fig. 2 zeigt die externen Quantenwirkungsgrade verschiedener OLEDs auf Basis von Ir(ppy),. Die do-
tierten Strukturen zeigen mit steigendem Strom eine langsame Abnahme im Quantenwirkungsgrad. Ahnlich
den Ergebnissen fiir das Alqg,:PtOEP-System erreichen die dotierten Einrichtungen einen maximalen Wir-
kungsgrad (~8%) fur Massenverhéltnisse von Ir(ppy),:CBP von ungeféhr 6-8%. Damit liegt es nahe, dass der
Energielbertragungsweg in Ir(ppy),:CBP ahnlich dem in PtOEP:Alq, (Baldo et al., Nature, 1998, 395, 151;
O'Brien, 1999, op. Cit.) ist, d.h. via Kurzbereich-Dexter-Ubertragung von Tripletts vom Wirt erfolgt. Bei niedri-
gen Ir(ppy),-Konzentrationen liegen die Lumophoren oft jenseits des Dexter-Ubermittlungsradius eines ange-
regten Alg,-Molekiils, wahrend bei hohen Konzentrationen das aggregierte Léschen erhéht wird. Es sei be-
merkt, dass eine Dipol-Dipol (Férster)-Ubertragung fiir eine Triplettiibertragung unzuléssig ist, und bei dem
PtOEP:Alq,-System wurde gefunden, dass ein direktes Ladungsunterbrechen (fangen) nicht signifikant ist.

Beispiel 2

[0035] Zusatzlich zu der dotierten Einrichtung stellten wir eine Heterostruktur her, bei der der lumineszierende
Bereich eine homogene Zusammensetzung von Ir(ppy), war. Die Verringerung im Wirkungsgrad (bis ~0,8%)
von purem Ir(ppy), wird in dem transienten Abfall wiedergegeben, der eine Lebensdauer von nur ~100ns hat,
und weicht signifikant von dem mono-exponentialen Verhalten ab. Eine 6% Ir(ppy); CBP-Einrichtung ohne eine
BCP- Sperrschicht ist ebenfalls zusammen mit einer 6% Ir(ppy);:Alg,-Einrichtung mit einer BCP- Sperrschicht
gezeigt. Hier werden sehr geringe Quantenwirkungsgrade beobachtet, die mit dem Strom ansteigen. Dieses
Verhalten legt eine Sattigung von Nicht-Strahlungsstellen nahe, wenn Exzitons in das Alq, wandern, und zwar
entweder im lumineszierenden Gebiet oder benachbart zur Kathode.

Beispiel 3

[0036] In Eig. 3 haben wir die Leuchtdichte (Luminanz) und den Energiewirkungsgrad als Funktion der Span-
nung fur die Einrichtung des Beispiels 1 aufgetragen. Der Spitzen-Energiewirkungsgrad betragt ~30 Im/W mit
einem Quantenwirkungsgrad von 8% (28 cd/A). Bei 100cd/m? erhéalt man bei einer Spannung von 4,3 V eine
Leistungsfahigkeit von 19 Im/W mit einem Quantenwirkungsgrad von 7,5% (26 cd/A). Die Ubergangsreaktion
von Ir(ppy), in CBP ist ein mono-exponentialer phosphoreszierender Abfall von ~500 ns, verglichen mit einer
gemessenen Lebensdauer (z.B., King et al., J. Am. Chem. Soc., 1985, 107, 1431-1432) von 2us in entgastem
Toluol bei Raumtemperatur. Diese Standzeiten sind kurz und weisen auf eine starke Spin-Orbit-Kopplung hin,
und zusammen mit der Abwesenheit von Ir(ppy),-Fluoreszenz in der Ubergangsreaktion nehmen wir an, dass
Ir(ppy), einen starken Intersystem-Ubergang von dem Sigulett- zum Triplett-Zustand aufweist. Damit entspringt
alle Emission dem langlebigen Triplett-Zustand. Unglicklicherweise kann langsame Triplett-Relaxation/-Ent-
spannung einen Engpass in der Elektrophosphoreszenz bilden, und ein hauptsachlicher Vorteil von Ir(ppy), be-
steht darin, dass dieses eine kurze Triplett-Lebensdauer besitzt. Der Phosphoreszenz-Engpass wird dadurch
im Wesentlichen gelockert. Dieses fihrt nur zu einem graduellen Abnehmen im Wirkungsgrad bei zunehmen-
dem Strom, was zu einer maximalen Leuchtdichte von ~100,000 cd/m? fiihrt.

Beispiel 4

[0037] In Fig. 4 sind das Emissionsspektrum und die Commission Internationale de L'Eclairage (CIE)-Koor-
dinaten von Ir(ppy), fir die Einrichtung héchsten Wirkungsgrades gezeigt. Die Spitzen-Wellenlange betragt
A=510 nm, und die volle Breite bei halbem Maximum ist 70 nm. Die Spektrum- und CIE-Koordinaten (x=0,27,
y=0,63) sind stromunabhangig. Selbst bei sehr hohen Stromdichten (~100mA/cm?) ist eine Blau-Emission vom
CBP vernachlassigbar, ein Anzeichen fur vollstdndige Energielibertragung.

[0038] Weitere dem Fachmann bekannte Techniken kénnen in Verbindung mit der vorliegenden Erfindung
eingesetzt werden. Beispielsweise konnen fiir diese Arbeit auch die Verwendung von LiF-Kathoden (Hung et
al., Appl. Phys. Lett., 1997, 70, 152-154), geformten Substraten (G. Gu et al., Optics Letters, 1997, 22,
396-398) und neuen Lochtransportmaterialien, die zu einer Verringerung der Betriebsspannung oder gestei-
gertem Quantenwirkungsgrad fuhren (B. Kippelen et al., MRS (San Francisco, Spring, 1999), zum Einsatz ge-
langen. Diese Verfahren haben zu Energiewirkungsgraden von ~20 Im/W in fluoreszierenden Kleinmole-
kil-Einrichtungen (Kippelen, daselbst) gefihrt. Der Quantenwirkungsgrad dieser Einrichtungen (Kido und lizu-
mi, App. Phys. Lett., 1998, 73, 2721) bei 100 cd/m? ist typischerweise <4,6% (niedriger als der der vorliegenden
Erfindung), und damit kénnen Grin-emittierende elektrophosphoreszierende Einrichtungen mit Leistungsfa-
higkeiten von >40 Im/W erwartet werden. Rein organische Materialien (Hoshino und Suzuki, Appl. Phys. Lett.,
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1996, 69, 224-226) kdnnen manchmal eine unzureichende Spin-Orbit-Kopplung aufweisen und so starke
Phosphoreszenz bei Raumtemperatur zeigen. Obwohl man das Potenzial von rein organischen Phosphoren
nicht ausschlieBen sollte, dirften die bevorzugten Verbindungen Ubergangsmetallkomplexe mit aromatischen
Liganden sein. Das Ubergangsmetall mischt Singulett- und Triplett-Zustand, wodurch die Intersystem-Kreu-
zung verbessert und die Zeitdauer des erregten Triplett-Zustands verringert werden.

[0039] Die vorliegende Erfindung ist nicht auf das emissive Molekiil der Beispiele beschrankt. Der Durch-

schnittsfachmann kann die organische Komponente von Ir(ppy), (direkt hierunter) andern, um gewinschte Ei-
genschaften zu erhalten.

N

ir

/
z N/
\I

3

[0040] Es kann sich um Alkyl-Substituenten oder eine Anderung der Atome der aromatischen Struktur han-
deln:

- R - 1 - -
M\Ng/ ;l Il4\N ~ I
i X R J3 i |§l\‘l 3 ! 43

[0041] Diese Molekile, bezogen auf Ir(ppy),, kdnnen aus im Handel verfligbaren Liganden gebildet werden.
Die R- Gruppen kénnen Alkyl oder Aryl sein und befinden sich bevorzugt in den 3, 4, 7 und/oder 8 Stellungen
an dem Liganden (aus sterischen/raumlichen Griinden). Die Verbindungen sollten verschiedene Farbemissio-
nen ergeben und kénnen verschiedene Tragertransportarten haben. Somit kénnen die Modifikationen an der
grundlegenden Ir(ppy), — Struktur bei den drei Molekilen die emissiven Eigenschaften in wiinschenswerter Art
und Weise andern.

[0042] Weitere mogliche Emitter sind nachstehend dargestellt.
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3

[0043] Von diesem Molekil wird erwartet, dass es eine Blau-verschobene Emission, verglichen mit Ir(ppy),,
aufweist. R und R' kénnen unabhangig Alkyl oder Aryl sein.

[0044] Beidieser Erfindung kénnen organometallische Osmium-Verbindungen verwendet werden. Es gibt fol-
gende Beispiele:

] ]
R R

— -’

[0045] Diese Osmium-Komplexe sind oktaedrisch/oktahedral mit 6d Elektronen (isoelektronisch mit den
Ir-Analogen) und kénnen einen guten Intersystem-Kreuzungs-Wirkungsgrad haben. R und R' werden unab-
hangig aus der Gruppe bestehend aus Alkyl und Aryl ausgewahlt. Es wird angenommen, dass dariber in der
Literatur keine Berichte vorliegen.
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[0046] Hierin kann X aus der Gruppe bestehend aus N oder P ausgewahlt werden. R und R' werden unab-
hangig aus der Gruppe Alkyl und Aryl ausgewahlt.

[0047] Nachstehend wird das Molekiil der Loch-transportierenden Schicht des Beispiels 1 dargestellt:

[0048] Die Erfindung lasst sich auch mit anderen Loch-iibertragenden Molekilen, die ein Durchschnittsfach-
mann kennt, ausfihren, um in Loch-transportierenden Lagen von OLEDs zu wirken.

[0049] Nachstehend wird das Molekul dargestellt, das als Wirt in der emittierenden Lage des Beispiels 1 ver-
wendet wurde:

[0050] Die Erfindung lasst sich auch mit anderen Molekilen durchfiihren, die dem Durchschnittsfachmann
bekannt sind, als Wirt emittierender Schichten von OLEDs zu arbeiten. Beispielsweise kénnte das Wirtmaterial
eine Loch-transportierende Matrix sein und aus der Gruppe ausgewahlt werden, die aus substituierten
Tri-aryl-aminen und Polyvinylcarbazolen besteht.

[0051] Das als Exziton-Sperrschicht des Beispiels 1 verwendete Molekiil wird nachstehend dargestellt. Die
Erfindung funktioniert auch mit anderen Molekiilen, die fiir die Exziton-Sperrschicht verwendet werden, voraus-
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gesetzt, sie erflllen die in der Zusammenfassung der Erfindung aufgelisteten Erfordernisse:

[0052] Molekiile, die als Komponenten flir eine Exziton-Sperrschicht geeignet sind, sind nicht notwendiger-
weise die gleichen wie Molekiile, die fur eine Loch-Sperrschicht geeignet sind. Beispielsweise hangt die Fa-
higkeit eines Molekiils, als Loch-Blocker zu wirken, von der angelegten Spannung ab, indem die Loch-Sperr-
fahigkeit umso geringer ist, je hdher die angelegte Spannung ist. Die Fahigkeit, Exzitons zu sperren, ist, grob
gesprochen, unabhangig von der angelegten Spannung.

[0053] Die OLED der vorliegenden Erfindung kann bei im Wesentlichen jeder Art von Einrichtung verwendet
werden, die von einer OLED umfasst wird, beispielsweise in OLEDs, die in einem gréReren Display, einem
Fahrzeug, einem Computer, einem Fernseher, einem Drucker, einer groBwandigen Flache, einem Theater-
oder Stadionschirm, einer Reklame- oder sonstigen Werbeflache oder einer Hinweistafel enthalten sind.

Patentanspriiche
1. Elektrolumineszierende Schicht umfassend eine emittierende Schicht beinhaltend ein emittierendes Mo-
lekll, das eine phosphoreszierende organometallische Iridiumverbindung oder eine phosphoreszierende orga-

nometallische Osmiumverbindung ist.

2. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 1, bei der die emittierende Schicht ein Wirt-Material und
die phosphoreszierende organometallische Verbindung als Gast in dem Wirt-Material vorhanden ist.

3. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 1 oder 2, bei der das emittierende Molekdl eine phos-
phoreszierende organometallische Iridiumverbindung ist.

4. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 3, bei der die phosphoreszierende organometallische
Iridiumverbindung Fac-tris (2-Phenylpyridin) Iridium ist, das durch die folgende Formel wiedergegeben wird:

N
_ N/Ir
S I

3

5. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 3, bei der die phosphoreszierende organometallische
Iridiumverbindung eine griine Emission hervorbringt, wenn Uber die emittierende Schicht eine Spannung an-
gelegt wird.

6. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 1 oder 2, bei der das emittierende Molekiil eine phos-
phoreszierende organometallische Osmiumverbindung ist.

7. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 6, bei der die phosphoreszierende organometallische
Osmiumverbindung durch die folgende Formel wiedergegeben wird:
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8. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 2, bei der das Wirt-Material ein loch-transportierendes
Material ist, das aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus substituierten Tri-aryl Aminen und Polyvinylcarbazolen
besteht.

9. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 8, bei der das loch-transportierende Material
4,4'-N,N'-Dicarbazol-Biphenyl umfasst, das durch folgende Formel wiedergegeben wird:

10. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 8, bei der das loch-transportierende Material 4,4'-bis
[N-(1-Naphthyl)-N-Phenyl-Amino] Biphenyl umfasst.

11. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 2, bei der das Wirt-Material ein Elektronen transportie-
rendes Material ist.

12. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 11, bei der das Elektronen transportierende Material
Tris-(8-Hydroxychinolin) Aluminium umfasst.

13. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 1 oder 2, bei der die emittierende Schicht weiter eine
Polarisations-Dotiersubstanz mit einem Dipol-Moment umfasst.

14. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 1 oder 2, bei der sich die emittierende Schicht in Kon-
takt mit einer Exziton-Sperrschicht befindet.

15. Elektrolumineszierende Schicht nach Anspruch 14, bei der die Exziton-Sperrschicht 2,9-Dime-
thyl-4,7-Diphenyl-1,10-Phenanthrolin umfasst, das durch folgende Formel wiedergegeben wird:
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16. Organische Licht-emittierende Einrichtung umfassend eine Heterostruktur, die eine emittierende
Schicht enthalt, die eine lumineszierende Emission hervorruft, wenn lber die Heterostruktur eine Spannung
angelegt wird, wobei die emittierende Schicht ein Molekiil beinhaltet, das eine phosphoreszierende organome-
tallische Iridiumverbindung oder eine phosphoreszierende organometallische Osmiumverbindung ist.

17. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 16, bei der die emittierende Schicht ein
Wirt-Material umfasst und die phosphoreszierende organometallische Verbindung als Gast in dem Wirt-Mate-
rial vorhanden ist.

18. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 16 oder 17, bei der das emittierende Molekdl
eine phosphoreszierende organometallische Iridiumverbindung ist.

19. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 18, bei der die phosphoreszierende organo-
metallische Iridiumverbindung Fac-tris (2-Phenylpyridin) Iridium ist, das durch folgende Formel wiedergegeben
wird:

N
L
Z N
\ I
3

20. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 18, bei der die phosphoreszierende organo-
metallische Iridiumverbindung eine griine Emission hervorruft, wenn Uber die emittierende Schicht eine Span-
nung angelegt wird.

21. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 16 oder 17, bei der das emittierende Molekill
eine phosphoreszierende organometallische Osmiumverbindung ist.

22. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 21, bei der die phosphoreszierende organo-
metallische Osmiumverbindung durch folgende Formel wiedergegeben wird:

/‘N
N

R
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23. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 17, bei der das Wirt-Material ein loch-trans-
portierendes Material ist, das aus der Gruppe ausgewahlt ist, die aus substituierten Tri-Aryl Aminen und Poly-
vinylcarbazolen besteht.

24. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 23, bei der das loch-transportierende Mate-
rial 4,4'-N,N'-Dicarbazolen-Biphenyl umfasst, wie es durch folgende Formel wiedergegeben wird:
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25. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 17, bei der das Wirt-Material ein Elektronen
transportierendes Material ist.

26. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 25, bei der das Elektronen transportierende
Material Tris-(8-Hydroxychinolin) Aluminium umfasst.

27. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 16 oder 17, bei der die emittierende Schicht
weiter ein Polarisations-Dotierungsmittel mit einem Dipol-Moment umfasst.

28. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 16 oder 17, bei der sich die emittierende
Schicht in sich in Kontakt mit einer Exziton-Sperrschicht ist.

29. Organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 28, bei der die Exziton-Sperrschicht 2,9-Di-
methyl-4,7-Diphenyl-1,10-Phenanthrolin umfasst, das durch folgende Formel wiedergegeben wird:

30. Einrichtung umfassend eine organische Licht-emittierende Einrichtung nach Anspruch 16, bei der die
Einrichtung aus der Gruppe (von Gegensténden) ausgewahit wird, die aus Display, Fahrzeug, Computer, Fern-
seher, Drucker, Wand, Theater, Stadion-Bildschirm, Anschlagtafel und Hinweistafel besteht.

Es folgen 4 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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