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(54) Title: ORGANIC ELECTROLUMINESCENT DEVICE BASED ON 2,5-DIAMINOTEREPHTHALIC ACID DERIVATIVES

(54) Bezeichnung: ORGANISCHE ELEKTROLUMINESZIERENDE VORRICHTUNG AUF BASIS VON 2,5-DIAMINOTERE-
PHTHALSAUREDERIVATEN

(57) Abstract: The invention relates to an organic electroluminescent device which
contains 2,5-diaminoterephthalic acid derivatives of formula 1a as emitter substances in
one or several emitter layers in a pure or doped manner. The ring A is a triple unsatu-
rated benzole ring wherein R* and R¥ are equal to zero or ring A is a double unsaturated
ring respectively provided with a double bond in thel,2 position and 4,5-position, and
4 wherein R0 is a nitrile radical -CN or a radical C(=X")-X?R!, R!! is a nitrile radical -CN
R or aradical -C(=X3)-X*R>, X' and X3 are oxygen, sulphur or imino, X? and X* are oxy-

gen, sulphur or optionally substituted amino, R! - R, R* and R¥ are H, C1-C20-alkyl,

aryl, heteroaryl, R* and R® can also be halogen, nitro, cyanogen or amino, R? -R* R® -
R8, R¥ and R¥ can also be trifluoromethyl or pentafluorophenyl, and wherein certain radicals can form a saturated or unsaturated
ring. The novel devices are characterised by narrow emission bands, low driver voltages, high photometric efficiency and high ther-
mal stability within a broad spectral range.

@\ (57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft eine organische elektrolumineszierende Vorrichtung, die als Emittersubstanzen 2,5-

Diaminoterephthalsdurederivate der Formel 1a in einer oder mehreren Emitterschichten rein oder dotiert enthélt. Darin ist der Ring
A ein dreifach ungesiittigter Benzolring, in dem R* und R¥ gleich null sind, oder der Ring A ist ein zweifach ungesittigter Ring mit
je einer Doppelbindung in 1,2-Position und 4,5-Position, und worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R! bedeutet,

~~ R!!ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X?)-X*R>, X! und X3 sind Sauerstoff, Schwefel oder Imino, X? und X* sind Sauerstoff,

Schwefel oder gegebenenfalls substituiertes Amino, R! bis R8, R* und R¥ sind H, C1-C20-Alkyl, Aryl, Heteroaryl, R* und R® kénnen
auch Halogen, Nitro, Cyan oder Amino sein, R? bis R*, R® bis R®, R* und R¥ konnen auch Trifluormethyl oder Pentafluorphenyl
sein, und worin bestimmte Reste einen gesittigten oder ungesittigten Ring bilden kénnen. Die neuen Vorrichtungen zeichnen sich
durch schmale Emissionsbanden, niedrige Treiberspannungen, hohe photometrische Effizienz und hohe thermische Stabilitdt bei
einem breiten Spektralbereich aus.
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Organische elektrolumineszierende Vorlrichtung auf Basis von
2,5-Diaminoterephthalsdurederivaten
Die Erfindung betrifft eine neue organische elektrolumineszierende Vorrichtung auf der
Basis von 2,5-Diaminoterephthalsaurederivaten. Diese Derivate sind
Emittersubstanzen fir organische Leuchtdioden (OLED).

In organischen Leuchtdioden, die seit langem bekannt sind, wird die
Elektrolumineszenz von bestimmten organischen Verbindungen ausgenutzt. Der
Aufbau und die Aufgaben der einzelnen Schichten in einer OLED ist beispielhaft in

Fig. 1 skizziert:

Zwischen zwei Elektroden, von denen mindestens eine lichtdurchlassig sein muf,
befindet sich eine Schichtfolge von organischen Substanzen, die im Device jeweils eine
spezielle Funktion haben.

1. die Kathode besteht aus einem unedlen Metall oder einer Legierung
(z. B. Aluminium oder Calcium); verantwortlich flir die Elektroneninjektion

2. die Pufferschicht aus bestimmten Metallsalzen oder deren Oxiden, wie z. B. LiF;
verantwortlich fur Verbesserung der Elektroneninjektion in die Schicht 3

3. der Elektronenleiter kann z. B. aus Alg3 (Tris-(8-hydroxychinolinato)-aluminium)
bestehen; leitet die Elektronen von der Kathode in das Innere des Devices zur
Emissionsschicht bzw. dem Lochleiter

4. der Lochleiter besteht vorrangig aus Derivaten des Triphenylamins; es knnen
mehrere Lochleiterschichten vorhanden sein, deren Eigenschaften auf das
Device abgestimmt sind; verantwortlich fur den Transport der Lécher zur
Emissionsschicht
die Anode besteht aus ITO, das die Lécher in die Lochtransportschicht injiziert

der Trager besteht aus einem transparenten Material, z. B. Glas

Eine solche Anordnung emittiert griines Licht, das durch die Anregung des Alg3 durch
die aus den Léchern und Elektronen gebildeten Excitonen entsteht.

Eine solche einfache Anordnung besitzt jedoch Nachteile:

1. Alg3 emittiert nur im griinen Spektralbereich

2. die Emission von Alg3 ist zu breitbandig
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Diese Nachteile lassen sich durch sog. Dotieren z. T. beseitigen. Dabei wird im
Herstellungsproze der Diode eine oder mehrere Substanzen co-verdampft. Der Gehalt
an diesen Substanzen in der Alg3-Schicht betragt in der Regel nur wenige Prozent.

Dieser Co-Verdampfungsprozel} ist schwierig zu steuern.

Die Erfindung bezieht sich auf neue Emittersubstanzen, weiche die bekannten
Nachteile von Alg3 als Emitter- und Hostmaterial fir Dopanden beseitigt. Alg3 wird
dadurch generell nur noch als Elektronenleiter benétigt. Die neuen Emittersubstanzen

zeichnen sich aus durch

1. schmalere Emissionsbanden;

2. Abdeckung eines breiten Spektralbereiches in den Devices durch Einsatz
unterschiedlicher Vertreter, entweder in voneinander getrennten Schichten oder
in Mischschichten;

niedrige Treiberspannungen;

hohe photometrische Effizienz (niedrige Leistungsaufnahme);

hohe Leuchtdichten;

hohe thermische Stabilitat.

I

Unter ,Device" im Sinne der Erfindung wird die Anordnung verstanden, mit der Trager
und Schichten gemaR Fig. 1 oder 2 aufgetragen sind, ohne dafl} eine Konfektionierung
zu einer Leuchtdiode erfolgt ist. Der Aufbau einer solchen erfindungsgemafen
Vorrichtung kann prinzipiell wie in Fig. 1 oder 2 gezeigt erfolgen. Die
erfindungsgemafen 2,5-Diaminoterephthalsdurederivate kénnen in solchen
Vorrichtungen allein oder zusammen mit anderen Verbindungen, gegebenenfalls auch
bekannten Verbindungen, als Emitter co-verdampft werden. Sie werden zusammen mit

bekannten Lochleitern verwendet.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, neue organische elektrolumineszierende
Vorrichtungen mit verbesserten Emittersubstanzen bereitzustellen.
ErfindungsgemaR enthait die organische elektrolumineszierende Vorrichtung
2,5-Diaminoterephthalsaurederivate der nachfolgenden Formel 1a in einer oder

mehreren Emitterschichten rein oder dotiert in einem Device



WO 03/019697 PCT/DE02/03110

RE R 1a

worin der Ring A ein dreifach ungesattigter Benzolring ist, in dem R* und R®
entfallen, Qder der Ring A ist ein zweifach ungesattigter Ring mit je einer
Doppelbindung in 1,2-Position und 4,5-Position, und

worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X’R' bedeutet,

R'" ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X%)-X*R°®,

wobei

X' und X2 gleiche oder ungleiche Atome oder Gruppen, wie Sauerstoff, Schwefel,
Imino, vorzugsweise Sauerstoff, sein kénnen;

X2 und X* gleiche oder ungleiche Atome oder Gruppen sein kénnen, wie Sauerstoff,
Schwefel, Amino, wobei der Aminostickstoff substituiert sein kann durch Alkyl mit 1
bis 20 C-Atomen, vorzugsweise C1 bis C8 oder durch Aryl, wie z. B. Phenyl,
Naphthyl, oder durch Heteroaryl, wie z. B. Cumaryl, Pyridyi, Chinolyl, Indolyl,
Carbazolyl, Imidazolyl, Thienyl, Thiazolyl, Furyl, Oxazolyl;

R'bis R®, R* und R?¥ gleiche oder ungleiche Substituenten sein kénnen, wie
Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 20 Atomen, vorzugsweise C1 bis C8; Aryl, wie z. B.
Phenyl, Naphthyl, sowie Heteroaryl, wie z. B. Cumaryl, Pyridyl, Chinolyl, Indolyl,
Carbazolyl, Imidazolyl, Thienyl, Thiazolyl, Furyl, Oxazoly! und diese Reste durch
Atome oder Gruppen wie z. B. Di-C1-C3-amino oder Alkoxy mit Alkylresten C1 bis
C10, vorzugsweise C1-C4; C1-C4-Alkyl, Cyano, Fluor, Chior, Brom oder lod sowie
Phenyl ein- oder zweifach substituiert sein kdnnen;

R* und R® kénnen auch gleiche oder ungleiche Substituenten, wie Halogen, Nitro,
Cyano oder Amino sein;

R2bis R*, R® bis R®, R* und R® kénnen auch Trifluormethyl oder Pentafluorphenyl
sein,

und worin die folgenden Reste einen gesattigten oder ungesattigten Ring bilden
kénnen
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X"und X2, R' und R?, R? und X?, R? und R°, R® und R?*, R* und X3, X® und X*, R®und
X* R®und X* R®und R7, R” und R®, R® und X', R® und R*, R” und R¥, R*und R* und

R® und R®, an die weitere Ringe ankondensiert sein kénnen.

Bevorzugt sind R?, R?, R®und R’ Trifluormethyl oder Pentafluorpheny!, R* und R® sind
Halogen, Nitro, Cyan oder Amino, und die anderen Substituenten haben die oben
genannte Bedeutung.

Besonders bevorzugt sind R* und R® Trifluormethyl oder Pentafluorpheny! , und die

anderen Substituenten haben die oben genannte Bedeutung.

Bezuglich der Schreibweise im folgenden Text bedeutet R™® R bis R®; X** ist X2 und
X* R*® ist R* und R®.

Die Erfindung betrifft auch neue 2,5-Diaminoterephthalsédurederivate der Formel 19

R1
|
XN X2,
R
8 |
R N\ g3
R7
N R
ke
~ )|(4 X3
R® 19

worin

X'gleich O und X gleich O oder N ist; R? und R°® sind Methylen (-CH-), das durch
Trifluormethy! substituiert sein kann, R® und R’ sind gleich oder verschieden H,
C+-Cg-Alkyl, Aryl oder Heteroaryl und R* und R® sind gleich oder verschieden H, Alkyl,
Aryl oder Trifluormethyl.

Besonders bevorzugt ist Alkyl C1-C4-Alkyl, Aryl ist Phenyl oder Naphthyl, und
Heteroaryl ist Pyridyl, Thienyl oder Furyl.

Generell bevorzugt bei allen Strukturen der Erfindung ist, wenn in der Struktur
gegeniiberliegende Substituenten wie X' und X3, X2 und X*, R' und R® R? und R®, R®
und R’, R* und R®, R* und R¥, R’ und R gleich sind, d.h. nicht unterschiedlich sind.
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ErfindungsgemaRe elekrolumineszierende Vorrichtungen enthalten vorzugsweise 2 bis

3 unterschiedliche Substanzen im Gemisch miteinander in einem Device.

Nachfolgend werden bevorzugte Strukturen aufgefihrt, wobei bei den Strukturen 1

X' und X2 Glieder eines Ringes sein
konnen, wenn X' = N und fir X% = N der
Substituent R' entfallt;

1
R
x4 X2

T—
a
[[7)]

X2 und R? Glieder eines Ringes sein
kénnen, wenn X2 = N;

R1

|
X! xiRz
RE &

\R3
R7
\ITI R4
6
R x4 3

A
o
I~

X2 und R Glieder eines Ringes sein
kénnen, wenn X2 = N;

RTi>
XX,

R

8 |
R N s

N R*

R® 6

R? und R®Glieder eines Ringes sein
kénnen;
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R® und R* Glieder eines Ringes sein
kénnen; :

R1
X! >|<2
R2
R® r\{\
7 'RS
R \ITI R4
6
R >|(4 X3
R® 9

X3 und X* Glieder eines Ringes sein
kdnnen, wenn X2 = N und far X* = N der
Substituent R" entfallt;

TR1

1 2
XN 2

l
R® N\ g3
R7
N R*
e
X4 A X3

R N\ 1

X* und R® Glieder eines Ringes sein
kénnen wenn X* = N;

R1
e

R2

R® r|\|
~N R3
R?
\Il\j R4
R6
~ )|(4 X3
RS 13

PCT/DE02/03110

6
R* und X3 Glieder eines Ringes sein
kdnnen, wenn X3 = N;
R1

X* und R® Glieder eines Ringes sein
konnen, wenn X* = N;

R® und R’ Glieder eines Ringes sein
kénnen;

R1
I
1 2
X X »
R8 ll\l
\R3
7
L
6
R )|<4 X3
RS 14
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R’ und R® Glieder eines Ringes sein
kbnnen;

R

x1 §2

A iT{2
RS N<_3
T
\
N RS
RS \\

P

NG

s

R 15

PCT/DE02/03110

7 . . .
R® und X' Glieder eines Ringes sein
kénnen, wenn X' = N;
Fi’

16

Wobei es sich bevorzugt um die symmetrischen Kombinationen dieser Strukturtypen

handelt

X' und X% sowie X3 und X* Glieder eines
Ringes sein kénnen, wenn X' = N und

fur X2* = N der Substituent R"* entfallt;

1
1/-\ 2'R
Xa, X 2

6

R N\ 17

X2 und R? sowie X* und R® Glieder eines

Ringes sein kénnen, wenn X** = N;

'T1
X! xiRz
R® r|\1
~ R3
R7
\rl\l R4
RS 4 X3

X? und R Glieder eines Ringes sein
kénnen, wenn X3* = N;

d
° 18

R? und R?sowie R® und R’ Glieder eines

Ringes sein kénnen;
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3 4 o7 8 Ay , 8 4 3o 0B 1A ,
R® und R*sowie R’ und R® Glieder eines R* und X° sowie R” und X' Glieder eines

Ringes sein kdnnen;

R1
x1 >I<2
R2
/
R8 N,
R7 ’R3
N R?
R/e
>'(4 X3
R® 21

X' und X2 Glieder eines Ringes sein
kdnnen, wenn X' = N und fur X? = N der
Substituent R' entfallt;

Ringes sein konnen, wenn X' = N;

X2 und R’ Glieder eines Ringes sein
kdnnen wenn X2 = N;

1
X 2
RE ||\1
R® RY
Il\l R
6
R
x4 >x3
I 5
R 24
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X2 und R? Glieder eines Ringes sein
kénnen wenn X2 = N;

R‘l
|
x1 X2
\|R2
8
R N\R3
RY RY
R7\
O
R6
)|<4 X3
RS 25

R® und R* Glieder eines Ringes sein
kdnnen;

R

X' *2
R2
R® N
7R8' \,R3
R \ITI ! RY

6 4
R )|<4 3

RO 27

R* und X® Glieder eines Ringes sein
kénnen, wenn X3 = N:

PCT/DE02/03110

9 . - .
R? und R®Glieder eines Ringes sein
kénnen;

R1
|
X _X?
R
R8 r\f ﬂ
~B3
R® R
R?
\'Tl R4
R6
R® 26

R* und R* Glieder eines Ringes sein
kénnen;

X® und X* Glieder eines Ringes sein
konnen, wenn X3 = N und fur X* = N der
Substituent R® entfallt;

|?1
X'\ X 2
|
R® Ne 3
R reT
R7
N R*
e
N
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X* und R® Glieder eines Ringes sein
kdnnen wenn X* = N;
R
1 >|(2
" R2
l
N

8
RI\ \R3
R® RY
7
R\N X R

R® und R’ Glieder eines Ringes sein
kénnen;

kbnnen;

R® 35

PCT/DE02/03110

10 4 6 ~i: . . .
X" und R® Glieder eines Ringes sein

kdnnen, wenn X* = N;

R1
I
X X%
R
8 |
R N
R® RY
R7
N R*
| 6
RS )|(4 X3
R® 32

R’ und R® Glieder eines Ringes sein
kénnen;
R1

1 2
X \/X R2
R® |

R8 AN N R3
X Rt

R® und X' Glieder eines Ringes sein
kénnen, wenn X' = N;
R

R® 36

Wobei es sich bevorz-u—gt um die symmetrischen Kombinationen dieser Strukturtypen

handelt
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X" und X2 sowie X und X* Glieder eines

Ringes sein kénnen, wenn X' = N und
fir X4 = N der Substituent R' entfallt;

1
Ve XZR
ITZ
R® N
R® r*Y
R7\
N R?
e
R 37

X2 und R? sowie X* und R® Glieder eines
Ringes sein kdnnen, wenn fur X34 = N
der Substituent R"* entfallt

R1
I
X! xZRz
8 |
R Ns 3
R® R
R7\
N R*
ke
~ )1(4 x3
RO 39

R® und R* sowie R” und R® Glieder eines

Ringes sein kbnnen,

R1

PCT/DE02/03110

%2 und R’ Glieder eines Ringes sein

kénnen, wenn X2 = N;

R? und R®sowie R® und R’ Glieder eines

Ringes sein kdénnen,

R
|
I X2
R
Seh
R N\RB
8 4
R R
Do
RS 44 3
|5
R 40

R* und R* sowie R® und R® Glieder eines
Ringes sein kdnnen;
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R* und X® sowie R® und X' Glieder eines

PCT/DE02/03110
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Ringes sein konnen, wenn X'? =N

Und bei den Strukturen 3

CN !I?z
R® N\ 3
7
R
\'l\l R4
R CN 3

R? und R®Glieder eines Ringes sein
kdnnen;

R® und R*Glieder eines Ringes sein
kbnnen;

8
8 R
R N~g3 N\Rs
7 R” 4
RSN R* \'T' R
N 44 R® CN 45

R® und R’ Glieder eines Ringes sein
kénnen;

R’ und R®Glieder eines Ringes sein

kdnnen;
2

CN rlaz N Il?
8
7 R\
% L
R6  CN 46 R™ ¢CN 47
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2 3 . 6 7 Ap; . 13 5 4 . o7 8 Ap: ,
R“ und R°sowie R” und R’ Glieder eines R” und R” sowie R’ und R" Glieder eines

Ringes sein kdénnen;
CN F
R8
N\RS

CN rlzz
R® Ne 3
R® R
R7
\,l\l R4
& CN 4

kdnnen:

CN }?
R® N}
7R8' R4'
RSN R
|
RS CN 50

R* und R? Glieder eines Ringes sein
kdnnen;

CN F|<2
8
R N R3
R® R¢
R7\
N

R® cN R 52
R’ und R? Glieder eines Ringes sein
kénnen;

re (" 'IQ2
RrE N\Rs
R’ RY
\
N R4
R{e
CN 54

Ringes sein kénnen;

R8 r\f\
RZ R3
N R
0
R CN 49

R® und R* Glieder eines Ringes sein
kdnnen;

8 ON g2
R N
' \
RS R®
| R
R oN ' 5

R® und R Glieder eines Ringes sein
kdénnen;

CN F|<2
8
R N\RS
RY R¥

L

R® und R? Glieder eines Ringes sein
kénnen;

8 CN R?
A \
R R R
R7
SN R*

R¢ CN 55
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R“ und R”sowie R° und R’ Glieder eines R” und R" sowie R’ und R" Glieder eines

Ringes sein kénnen; Ringes sein kénnen;
N R
8 /
R Ne_ /5
R% R*

7
QLT
rRE  CN 56

R* und R sowie R® und R® Glieder eines
Ringes sein kénnen;
CN R?

8
G
~R3
R¥ 4R
R7\
N

R
()

R 58

Die Emittersubstanzen der Formel 1 kénnen ausgehend von Cyclohexan-2,5-dion-1,4-
dicarbonsaureestern durch Umsetzung mit priméaren Anilinen bzw. Aminen,
anschliefender Oxidation und gegebenenfalls weiterer Abwandlung als Derivate der
2,5-Diamino-terephthalsaure erhalten werden. Cyclisierte Derivate kdnnen daraus in an
sich bekannter Weise hergestellt werden, wie z. B. in Formelschema 1 und II gezeigt.

O« _O OO .,
e
R® OH 5 R® ngo ROTH
RS RY + R“NH, RS RY Oxidation
HO R* HN R?
ke

cl) 0 <|) 0

O« _O =2 O« _O 2
R® rlle RE lll

+RI “R3
R7
HN R4 SN R4
I e
o~ Yo o~ Yo

Formelschema I : Synthese der offenen Verbindungen
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O« _O Os_ _OH
il ol
R® NH R® NH
HN rR* HN R?
6 R
cl) o) HO” Yo
o) oW
8
N
CH,O “R?
6
o~ o

Formelschema Il : Synthese der cyclisierten Verbindungen

Verbindungen der Formel 3 kénnen Uber die entsprechenden 2,5-
Diaminoterephtalsdureamide durch Umsetzung mit wasserentziehenden Mittel

hergestellt werden.

Zu Herstellung von Verbindungen der Formel 4 mit R* und R® sowie R* und R® ungleich

H werden die 2,5-Diaminocyclohexan-1,4-dicarbonsaureester in die Hydrazide tberfihrt

und mit Kaliumhexacyanoferrat(lll) zum Aldehyd umgesetzt. Die

2,5-Diaminocyclohexan-1,4-dicarbaldehyde kénnen in die Oxime Uberfiihrt werden, und

durch Reaktion mit Ameisensaure erhalt man die Verbindungen nach Formel 4.

Beispiele fur die neuen Emitter entsprechend Formel 1 sind in Tabelle 1

zusammengestellt:



PCT/DE02/03110

WO 03/019697

16

mIOn

m—l_ol

€l

MIO-

mT_ On

MIOI

mIO:

NO

nIO..

mIO|

N3

'L

0l

NV_A X
R-]

R

X

e

e

o

-]

X

X

zueiysqng

sjeAlapalnesjeyydaisiouiwelg-G‘z (| allegel




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

17

't
onx o}
of o
ot H EHO- H 0 0 H H EHO- ot 0 0 4
9l
HO
on_._ 0. o]
ge
HO
tho® tho I
xfﬁw O /om:
| H ®HO- H o) 0 H H ®HO- -] O 0 n_v
G'L O mxmu
@ H SHZD- H 0 0 H H SHZo- Q o} 0 f..s M
, v fo
0.0
H
) ] 90 \@ )
Z /'/O
H
. o
H EHO- H o) 0 H H *HD- 0 0 EHD
Y] Y o Y X X Y Y o o X X zuelsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

18

WA D
O O
SHZD n
/@/Z /@/mINO
H
SHED, SHED, O (o]
| u | o H 0 0 H H £HO- T o 0 od
orT
mI.r._u
nINO 0 0 H
N N
G1yc
N Z\I D
mzwn_v mINM H o 5 mINn_v
S| \z mINU\
U W | cHo-| H 0 0 H H HO- Tl o 0 o
51
D Q \of
“.[IVIz: HN H _._z\©
< o 0 @
{ H | ®Ho- H o 0 H H tyo- | 0 0 wd b
8L fo_
O. O
4 N
4 J H
O -
H £HO- H () 6] H H ¢HO- ) 0O T
K R K K X X Y Y o K X X Zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

19

SLt
nIn_v
(@) O
H
0. N
HO
N O
H
84072 o O (o]
“CLl | tHo H 0 0 H H *HO- d 0 0 e
vl ®HO
° 0 NO
H
N
SHeAS
H
0 o I
ND H eH4O- H 0 o) H H EHO- N 0 o) o
L o
O. O
H
H Z/Qoz
NO N
H
181 ISt i
NS H €4D- H 0 0 H H *HO-  |no 0 0 i
Lt O
(o] o]
H
N e
JON ORI
H
O O
\@/ H eHD- H o o H H EHO- K@/ o 0 S
o o Y Y X X Ry Y K] Y X X zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

20

oL o
O
CLOTD)
N
€40
O O
CL | sHo- | sHo- | H 0 0 H o~ | o | (L 0 o e
8L’ ﬂIoJ\of
() o]
H
N
LU
H
O (e}
CL H | *Ho- | H 0 0 H H eno- | (L 0 o oot
Ty €HO
0. 0
H
Q0
N
IO O
L H | sHo-| H 0 0 H H o | CL 0 0 49
TR
mIn_v
€ 0] O
| H
0 0 N
HO
N (o) O
o HD H NIW
oo™ zo\u/_mwmV (O o]
H |[®Ho-| H o o H H SHO- o 0 .
K K K K X X o o K K X X zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

21

-l

A
B¥te]
)_ o \m:~o o n_u o \meo
/\Z HN
Q o D M HN z\J
/ﬂu/ o/mI~o o /mINU_/\O
- H EHO- H 0 0 H H EHO- I.] o 0 b
Tt
tHD o o/of
" "
nxw nxn_v QIZ /@/Z \OnI
n:o\z P, | |
O] n | o H o o H H wo- " | o o Mo B
K4 f»_u
fo
Q _Q
SHD k]
1O AL
P@m H | o | H 0 0 H H tHo- [° /Q 0 0
ozt )
Wo
O H eHO- H 0 0 H H eHO- O o) o) fw w
o kY Y Y X X Y Y o Y X X zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

22

8z | ®HD
O O o
£HO. OfH HN W
C\M_ O oA
o H ¢HO- H ) 0 H H ¢HO- o o) 0 eud)
YA nIU/O 0. O/OnI n_umI
o, o, fo\oumw_/ HN 0
o)
" ouﬂv/ o 0" “hN Qo\uf
oS H | tHO- H o 0 H H HO- | W3 0 0 HO NN, Oy
9zt NN
HN /\/o \un:
o O N
wo~| H EHO- H 0 0 H H ®HO- ko ~~| O 0 L,
Sz "
o] o]
Iz/m:vu
mIvU/IZ
SHYD- H 'HD- H 0 0 H H ®HO- | SH"D- 0 0 fM °
v i fﬂ_v
O (0]
\.IO
O, W HN
43 9 Iz _ P
L jo! B
(o) (0]
H EHO- H 0 o} H H EHD- 0 0 -
o o Y Y X X o Y] o Y] X X zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

23

€S EHO00D fo
: ; Q
@ )@ o,
*HO- | *HO- H o) o) H *HO- | c*HO- o) 0 SHd  DO0H
A %
mIn_v
mxo
nxo\o xo\o J
ﬂmﬂ @/ m:o\ HO
o ®HO- | fHO- H o) o) H ®HO- | fHO- .. 0 0 fn_v
[ €HO00D mxo
JeBenes
m\ﬂu/ fHO- | ®HO- H o) 0 H *HO- fHO- m\Q/ 0 0 d  5000tH
0Et *HO
o_ _O
H
N
@%W )
H
OX OX 3
H HO- H 0] (0] H H EHO- O (0]
621 w
o
nxU/o ﬂ.,_o/.u
ol
mIO\ o /on_._
tHo EHO- tEHO- H O (@) H EHO- EHO- ey O (@) nIo
o Y] Y o X X XY Ry Y] Y| X X zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

24

8¢’
foooo
N d 4 ooonx
Dol v Lol ol wlDaw |l o]
1€'L mxoooo
X 0 @QQ
4 H HO- H (@] O H H tHO- O O 2000FH
4 4 9¢’L foooo fo 3
) eHO- £HO- H o) le) H EHO- €HD- mr O O ur wxo oooomz
E J Ge'L foooo
3 H EHO- H 0 0 H H EHO- u_L o) 0 oooon:
ve'L
O
o
]
\ N
E]
u m O
QD l@ g :
£HO- H 0 0 H EHO- 0 0 Hen
kY] Y K Y X X o Y o K X X zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

25

eyl
€HO” u\c P € _Q.
Ol | w0 | o | o "0 we "] o | o
LyL
a2 I< ] 1 O 2] L |
oy
€EHD00D
oowes
JORASS
Q D00D¢H
8 EHD- H O (@] H EHO- 8/ O (@]
61 oH
(0]
o
N k|
3 N- N
4
OUke 19, O D
EHD- H (0] O H EHO- @/ O O fo\o
| o K Y X X o kY K o X X zuejsqnsg




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

26

O O
£40- | ®HD- H 0 o} H £40- | fHO- o) 0
\@ \@ 6L
! ®HO- | SHO- H o) o} H *HO- | °HD- | 0 o)
w w "
O *HO- | *HO- H o) 0 H *HO- | ®HO- O 0 0
“ “ 3
O *HO- | ®HO- H o) o) H ®HO- | SHO- O o) o)
o O
7_ e EHO- | ®HO- H (0] o] H tHO- EHO- L \ 0 0
\/lu \/I\/ SPL
N N
3 | L ~|
®HO- | fHO- H o) o) H ®HD- | °HO- b o) o)
O O
\ \ SHO- | fHO- H 0 0 H HO- | °tHO- \ - 0 0
A" o
0. (o]
HN H
N = n [z_._
O 0O
H SHO- H o) o) H H SHO- o) o) tnd
o Y o o X X o o o o X X zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

27

& ®
ND @ EHO- H O O H @ EHO- ND O O
651
\O/O \O/O
Cr Cr
4 @ fHO- H 0 o) H @ €HO- ) o) 0
ﬁU @ 151
) Q tHO- H o) 0 H Q EHD- 4 o) o)
O O
EHO- H 0 0 H EHO- (o) 0
JL/Z 4\/2 GS'L
FM €40- | ®HO- H o) 0 H €40- EHO- Q 0 o)
5 d vSL
4 4
d 4
u_“ £40- | *HO- H o) 0] H €40- EHO- u“ ) o)
@ \@ €51
! €40- | fHO- H o) o) H £40- EHO- 4 (o) o)
“ w B
C €40~ | *HO- H 0 0 H €40- EHO- O o) 0
“ “ }
O €40- | *HO- H 0 0 H ¢40- ¢HO- C ) o)
R o R R X .S » pa R-| £ X . Zueysqng




PCT/DE02/03110

-0

n_l_o..

mIO:

—O

0Lt

w
LL><
u.

mIOu

mIO:

w

£

'
w

69°L

mIO-

mIOn

89°L

w
=
w

w

uw
w

mIO-

m—l_o.-

L
Z
'S

u.

L
w

19}

28
w

uw
w

w

mT—Ol

nIO-

B

w

w
w

S9°L

e,

w

w

n_l_ol

mT_O..

!

w

w

v9°L

|00 5o

nIO-

nT_Ou

O

€9}

mT_Uu

mIOn

9L

WO 03/019697

mIO:

mIO-

10/9¢

4

19°t

SO0

Y]

(14

M




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

29

N N N Il
_ U_ MIOI nT—Ou H @ H mIO- nIOI H_U @
Y NEY VLL
O o lao | w1 O 1w leo e | O] O
. bS]
gl 0Lt mx\/wa\M
{
o z/um
nm/ﬂ_ mm
NKNX /—X
WHONS
\@ @ Gl'L
1O o O] ol o 1O Y O o |,
OO O OO O
EHO- (0] O EHO- 0O O
O O O O
EHD- EHD- O (@] EHD- EHO- (@] O
OO OO O
F\ H (@] N H F\ N O
® 9 O
H F\ H O N H H F\ N O
K kY] Y K] X X K kY N kY] X X zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

30

NoOW L
mu EHO- £HO- mu @ H EHO- EHO- @ O O
oLl 7N\, s8
XX y
o
Y| z/Nm
mnm/7_h wm
NN*NX _.X
R
Z\ ¢Z F.m
m U fHO- EHO- H 0] (@) H EHO- mu _MU @
oS mm__
XX o
Y| z/hm
mm/q_ mm
NN_NX /—X
RSN
s W § W Vil
Olul - | ul O lulewl O] &
g W Jd N Ll
@ *HO- - H @ H *HO- - Q @
A ot d g X | X - | = R:| R X n_u X zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

31

36l (ENSENECN o
fo/o nzo/o £y U\O N O
3 3 5o
o - | ®HO- H o) H - “HO | wd o 0 O Noto O
mm—. TTe) o O,
fo\z Jz
oM.
L oM
O] - | @0 | 0 H oo B O N 0 Lo SH
76l oo
- - o fw /__,_
Q O LT
OfH
N [0} (o
o | - | “o- H 0 H - 20 ol o 0 Lo Ag0
Tol 0_0
mw mw LY L
OfH
. .
N - | 2no- H 0 H - 20- N 0 0 Loto
T60 PR NN
» - h e mwzﬁ
N o}
00 | - | 2o | H o H - |00 0] o 0 Noo O
6l 00
N
Q,_mw 1@
@ - | o | H 0 H - | “Ho- @ o | o Soto
0’6t mw
mx vxww_._
Y N
mm/—/_h mK
Nmmx X
) 2
K K X K X o K Y Y X zZueysqng

X




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

32

* O O
T 6t N
N
8 - | o H 0 o H - -2HD- 8 0 0 Loo
0L 6 00
I o /_z
:oLFQ/ » N OH
- “HD- H (0] (0] H - “HO- O 0 0" No 0
661 00
J e © j
ND - “<HO- H 0 0 H - “HO- | o 0 o P~
B O. O
861 ”
ispeNes
9] o AEPS;
4 - “HO- H (e O H - “HD- | 4 O O o OL
761 OO o
4D OfH N
HO H o oH /ﬁwm
/m‘/\mu N HO 9t
o - 2HD- H o) 0 H - 2HD- fm H 0 0 HO Koo
K Y] o o X X K o Y Y X X zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

33

0L mw__
XX mNm
et z/hm
mN_/7_— mm
wax 1 X
A
K Y] RY Y] X X kY] K o Y| X X zuejsqng
@ €19 €40 @ Z1°61
J! - m_o\_/ H 0 0 H - €49 ) 0 0
€40 €40 916l
Q - fo\_/ H o 0 H - mu_o\_/ Q 0 0
O O
- <40 H o) o H - “40- o) o
716l
E 4
4 4 - -HO- H o) o) H - 2HD- 1] O o)
ml\, \ / €L 61
N N
/mﬂwn_ /H_MN
I - HO- H 0 0 H - 2HD- 0 o |
ZL 6L
0_0
/__4 OfH
o /\/O\
HO™ "N
PPN 2HO- H 0 0 H - ZHO- |~ © 0 _/o 0
K K Y Y| X X Y o Y Y X X zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

34

(0 0
H (@) (@) EHOD- H O EHD- (@)
H O O EHO- H O EHO- O
Q 3
H Q (0] (@) €HO- H Q (@) €HO- O
0'02 mw_
XX mﬂU
.Y N—
Qo
o X X
L
kY 2 kY X X Y kY o Y X K X zuejsqng
rAs o
() 7
“CHD- H (@) N H EHOD- F\ 4 O O
L'el
S
) -“HD- H (0] N H EHO- F\ 0] (0]
oel mw_&
X X
€ 4 /wm__
Y z/nm
nm/q_ g
Nm
X7TNX
T —”_m
m U o\J H FA)]
EHO- F\ H O N H -<HD- (@] (0]
O O
EO- EHO- H (0] O H -<HD- O (@)
o Y] kY kY X X Ry Y o X X zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

35

sliolle
H 5 0] e) EHD- (o) SHO- 0]
OO
H 8 (@) (0] EHD- EHD- (@) EHD- O
oviL mw
XX ow_u
"] N—;
nﬂm/_x_h wm
Nm
X7 NX
R
kY Y Y R X X R o Y Y X X zuejsqng
OO 0
H O (@) EHD- 6 O €HO- O
oll®
H O (@) EHO- H 8 (@) EHD- O
®
H EHD- (@) (0] EHD- H 8 (@] EHO- O
08 oy
XatX @m__
o z/hm
Qo
o X VX
2
H (@) O 4O~ H O EHO- O
R R R X X R Y .o Lo X kY X zuejsqns




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

36

oL
_\/O }
EHO- @ H (o) z/L EHO- Q H (o] .z/L
O O
€HO- H o ,D eHO- H o ,Q
O O
EHO- H o) -ZQ EHO- H o) -ZQ
0’8t mw_‘U
X vxmw_*
Ry z/hm
nz/Jh o
Nm_
X X
C
Y e 2 X X Y Y kY o X X N zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

37

® >y OO
EHO- H 0 \z/L H (@) (@] EHD-
® 3 O
H H O \z/¥ HD- H (@) O EHO-
oclL mw_u
X
€ vxow_*
Y z/hm
nM/Z_ mm
Nmmx X
A
OO OO S
H (@) (0] EHOD- H O \z/L
O > Sl
EHO- H O O EHO- EHO- H (@] \z/L
09 o
eX vxmm_&
o3 z/hm
nﬁ/7_~ mN_
Nm X X
Cl,
HO HO X
EHO- @ H o) N £HO- @ H o N
BT R RY| X X | RY] Y] R X X k) zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

38

oSt s}
XX
ol
v N
hY
mmxwﬂ my_h
2 NV_A X
3]
R o R X X Y Y Y Y X X kY zuesqng
z6
O -
4 H 0 3 0] o] 4D~
L'6
Q ! H O 0] tHO- 3 O O *HO-
0’6 B
XX wm_‘
o N
et
N gt
2d
X7 X
| ¥4
5 O O EHO- 4 O O EHO-
0re 3
XX
o
o N
mm.m Y
N
Y
XN X
2
A N R X X R Y N o X X e zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

39

09l
S ol ol Y i
€HD- 0 H 0 ’HO- | °HO- N* L o
O | O
®HO- o) H 0 ®HO- | °HO- N° EHO- o)
00l s
X
n\XI wﬂ
o]
I Z/hm
na/—z_- mx
e X X
A
> L O
EHO- QZ\ 0 EHO- | °HO- N’ fHO- 0
0ce ¥
X
= wm__
v z/Nm
m/
£ -ﬂ g m\m
zd 1 X
2
R
o X Y] N X RY kY X ] N kY kY X zuejsqng
1Sl
- |2Q
4 0 0 HO I H 0
) ) Ry X X M Y Ry A X X | zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

40

nT_Ol

nI Ou

mIMvn

mIO-

rAYA

mI -

mIol

NO

o

R

X

Fx

zueysqng

sjeAuapainesieyydaaloIpAYIp-9*e-oulWelq-G'Z (2 SllegeL

mIO-

mIO|

mIQ-

O

L

L9l

R-|

% |0

o

R

X

X

zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

41

Le

o _OFfH o o © 5
0 o /of o o] /om:
~ofy H EHO- H H |O|O| H H H EHO- ~oeH O] O n:o
9¢ H
on: o
O\uaz O\uf \
e £ ©
on_._ o /omz
e H ¢HO- H H |O|O| H H H EHO- °., |O1 O m:o
54 wa
o)
HN
SWOAS
O O q
H |*Ho-| W | H |olo| H | H H  |H%o- olo sid
ve n_._n_u
0. _0
H
. J 99 @ g
z /./O
H
g ) oo
H EHO- H H {O|O| H H H EHO- 0|0} €EHO
€e fo
ol i
4 H EHO- H H [O({O]| H H H EHO- 4 O K®) fo
R:) - R R-| A [ XX o A R R X1 X zuejsqns




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

42

T e
O. o]
H
N 4
0,000
H
O O oo
J H |®HO-| H H |[ojo| H H H eHO- | 4 ol|o e
Tz LT
0. O
SHZD n
H
e S o
Ol v o uw | nulolol vl H ool T |olo d
oL¢ nxn_u
mINO O, O
mxuo\
WINH mINM O WINO
SH2g” SuZg”
O |wo- | w|wlololmulwu| u [w|™ QOolo]| i
D 4
O~ | u o | H | K |ojlolH | H| n [Hor|O lolo]| n @
52
4 4 “
/®/:fo-z H |olo] H | H Ifo-/Qoo .
R-| R R-| o o [ XX R-) A R R X1, X zueysqng




PCT/DE02/03110

43

gle m_._n_v
cm O
HO
| H
€110 0o N
HO
CLLT 0
N 0
%o ) H mIW
o2 nzo\o/QMm w 0
H *HO- [ H H |OJjO]| H H H EHO- 0|0 £HD
Si'e fu_u
OO
H
N

0 o 0" ~O
“CU| w |wo-| v | v ool b | ¢ a o |00 |olo b

NO NO

WO 03/019697

”
-
N

mIn_v
O O
I
z®>
I
J SN Jot oo

ND H EHO- H H O|0 H H H EHO- ND Ol|O 4D

] o | o | o o [ X[ X[ o | o Y o o X[.X zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

44

(\rard
szo-x:ooIIIfo-Ooo

%
O | o |0 | | v lolo| W | w | o || O |o]o

T
L | u |wmo| vl wlololwlw]| v [wmo] T Jolo

%4

IO (@)

L H |*Ho-| H | 1 |o|lo]l v | H Ho o] O |olo S
K A N | | oo XX | 8 e | e o X[.X Zuejsans




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

45

ot
HN /\/o \of
£Ho” o//\//xz
™~~~ H |®HO-| H H |ojo| H H H ®HO- | s~~~ | O | O HO N
SZ¢ o
0. o]
:z/mxvo
mIvU/IZ
(o) o]
6HO- H |[®HO-| H H |ojo]| H H H 'HO- | ®H'D- |0 O b
vee f“_u
O O
\IO
ool
9 HN Q
ot bl -
(o] 0
H |{*Ho-|{ H | 1 |olo] v | H H | *HO- olo b
NN.N nxw o O/UnI
nIU\Z HN
H o HN N OH
o ™ g™ |
Q H |®HO-| H H |o|lo| H H H ®HO- Qoo N FHO
|rAr4 man_u
to O
]
nIO\OQC IZH
HN m_u O\OmI
nxu\deM fu&/QM o w.‘o
H |sHo-{ H | H |o|lo| H | H H | cHo- olo st
K kY A o [ XIX] ] Y o Y X1 X zuejsqns




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

46

1€¢ €HD00D EHD
jeSsnen
@\ g T
) - |HO-| H | H |o|o| H | H | ®HD- |®HO-| , olo thd  5009%H
0t ¢ %o
O. O
H
N
OWSRO
H
O Ot -
H |®Ho-| H | H |0]lO| H | H H EHO- 0|0 end
62¢C o
mxo/o © mxo oxnVmI
N
n:o/o £HD,
\
€
mIO\O HO o o O/n.vmI
o ®HO- [ ®HO-| H H |0]|O]| H H CHO- | SHO- | ey olo End
82 ¢ T
(@) O £n
€HD OfH HN
EHD), H WD, H /nmwmIZO OT_U UnI
fuM H |®HD-| H | H |O0|O| H | H H EHO- xm o{o hd
NN N nIO/O 0. O/UmI n_vnI
oL, o, . HN )
% -5 Py S
9 H |sHo-| H | H |o]lol H | H H [HO | 3 olo O NG ANG  Ongy
o A | 8 | o M [ X[ X o | d Y kY] o | X[X Zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

47

€2 £HD002 o7
| a 4 N
) H |®HO-| H H |o]o]| H H H EHO- olo bR 3000
9€°C nxoooo fo 4
J\H Hu_ 4
4 EHO- | SHO- | H H |O|O| H H ’HO- | ®HO- ur olo mw fo oooof
E| Ge'e fooou 3
ﬁ H 4
4 H EHO- H H |O|O!| H H H EHO- 4 0|0 oooonz
vee
o m N
O
o -
i /
4 4 @ o
o}
Q /Q ®40-| H | H |0|O}| H H /Q EHO- Q/ o|o oy
€e'e €HO002 m:o
: u_ Q Q
/Q EHO- | *HO- | H H [O|O| H H fHO- | *HO- /Q 0|0 £ 00EH
2eT fo
w
ﬁ \ ZQ
nxu\o/@/ me\o/@/ zu_V
G 'HO- [ ®HO-| H H JO|o| H H fHO- | *HO- -~ oflo fo
2 K] RY) o | o [ x] x| LN Y| o Y] XX zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

48

o

*HO- | H H |O|O| H _._Qfo- 0|0
ov'e
£HDO009
)
SOWS RS
Q Q O
8 'HO- | H H [OJO]| H H fo-g/oo
6€°¢C \omx
-0 W N
o
M Y
q N
4
1 O @ 9
o}
@/ /Q *HO- H H [OIO]| H H EHO- @/ 0|0 thg
8¢°¢
€HD00D |
4 N
QZ H_HU
4 |4 4 4 4 W OO0DEH
Q/Qfo-r H {O(O] H H /QMIO-QOO
R o R-| " A [ X[ X Lo < R R-) X1, X zueysqnsg




<
L

w

w

w
w

PCT/DE02/03110

-]
N

14
*HO- [®HO-| H H |O|O| H H fFHO- | *HO-

|

~

| 4

-l

*HO-| 4 4d |0jO| 4 d

= [

fHO-| 4 4 |]10(O0]| 4 E M fHO-

-l

49

P O

Sy'e
fHO- [ *HO-| 4 4 [0]O] 4 d *HO- | *HO- 00
vv'e
fFHO- | ®HO-| 4 4 (010 4 E| fHO- | *HO- 010
£v'e nIn_u.
0. (o]
HN R

_._z[ :zl»
H 'HO- | H H |O[O} H H H FHO- 0|0

WO 03/019697

0.
Blleg o €40~
Q 0| sho- *HO- f@ olo oud

I

I

(@)

(@)

I

I
L%
K-

X

kY A | o | o] X x[ u ] o o X[, zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

50

A AN 65¢
| 1
F\~ €40~ [HD-| H H |o|lo| H H €40~ | *HO- < o|0o
1 3 86'C
4 4
) €40~ |HO-| H H |[O|O| H H €40- | ®HO- 4 0|0
@ @ 192
4 €40- | SHO-| H H |olo]| H H €E40- | EHO- 4 olo
“ “ B
O €40- |fHO-| H H |olo| H H €E40- | THO- O olo
“ “ h
O £40- | ®HO- | H H [0O|O| H H £4D- | *HO- O oo
O O lolo
€40- | 8HO-| H H |o|lo] H H €40- | THO- o|o
\ﬁU @ €6°C
J EHO- | EHO-| H H |o|Oo]| H H EHD- | EHO- 4 olo
“ “ B
O EHO- | *HD- | H H |o|lo| H H EHO- | EHO- O olo
“O O (X4
C *HO- | *HO- | H H |O|O| H H EHO- | EHO- C o|o
O ) lolol
| \ eHD- | BHO- | H H |[O{O]| H H EHO- | THO- \ ~ |0|0
kY] o &) NI EEIEIECEEE gy K] kY] X[, X zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

51

m” 7 692
El 4 4 4
4 4] EHD- | PHO- H H OO0 H H EHO- EHO- | 4 41010
4 4 89°C
4 4
ﬂwm O O Q
*HO-| H | H |O|O| H | H HO-| k 0|0
“ “ h
O Q *HO-| H | H |O|O| H | H @ *HO- O 0|0
“ “ B
SO v | w Lolol w w1 O Lol <0 lolo
m @ ()4
0. _° O 'HO-| H H |O|O| H H Q 'HO- | & .° |0o}0o
® Ol
ND O fHO- | H H |O|O]| H H O EHO- ND O|O
\jﬂw \olm/j €9°¢
O Q EHO- H H 0|0 H H Q EHOD- o _[O}10O
\@ @ 192
4 @ EHD- H H O|0O H H Q EHO- 4 0|0
OO O o] O lolo
EHO- H H O|0O H H EHO- OO0
K o [y [l XX M| 2o K] EEEEIRG| zuejsqng




PCT/DE02/03110

aY,

52

WO 03/019697

O 0 [O|O]o o] OO Y |ae| O
0 ao | OlO6 o] OO O Jue| O
v 115 | O | OO - |10 O
o} O
Q ™ o] H Q L Q
o L0
H || H 0 H H L
y |®HO-| H o H ur EHO- )
o]
El
mr *Ho- | H o H L | eHo- wf
Ll mIO- H O H Ll mIO- :
u_Qm
Q *HO-| H o H | H @ ®HO- | 3 4
ot o | o X o K kY] X[ ,X zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

53

NoW N W|ZiE
H|H Qfo-@: @ Im:o-@@q
NoOW N WIVLE
| O oo | 5 s o O
\m
T 0°LE mx\//vxm,m
|
v z/hm
m__vm 8t
€ /J_ mm
NW_NX JX
NS
- RS- Rt ) o || X[ X[ ™| A R & |2X X Zueisqns




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

54

N N 10
@ H Q EHO- | SHO- Q @ H |HO-| *HO- @ o|o
00¢ o %
XX
of
g Nt
M.q 8
€ /Jh wx
wax X
&
N Wwlbee
i Ll Olslio Lol olulse OO
occ <3
eX «xwﬂ
T L
Mv 8
£ /7_- mm
-]
wmvwx/./\,x
w\ ¢Z w\ ¢Z .VNM
i L Ol - o [ O] - O
O\ .wZ O\ &Z ﬁhﬂ
IIQfO-- IQINIQ--QQ
o o] d | o | o o X[ X[H] 8 | o [X]LX zuejsqng




|NT_O|

|NIO|

96t

PCT/DE02/03110

aN—l_Ol

|NIO|

G'6¢

|NIO|

|N_I_O..

v'e6e

55

INIol

£'6€

|N_|_O|

|NT_O|

O
O

N
(3}

|N_|_ -

|NI D

1'6€

WO 03/019697

0'6¢

R

=




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

56

O G £1°6¢
N N
/uwu /H_Wn_
HIH - ®HDO- {H|O|O|H| -] -*HO- OO0
Z1L'6¢ 0_0
47_ OfH
/\/O\
tHo~ O N
H|H mIU\O/\/ - “HOD- H{O|O|H| - -“HD- nIU\O/.\/ (ORNe O
LL'6E O
!
SONSASE
118-%0-100:-%0-800 roo
0L'6¢ o 0.0
2
HO
0 ° z OH
H|H -| *HD- |H|O|O|H]| - | °*HO- (o] KO 0
6'6¢
Q B
ZQ
H H ND B |NIO| HI|O|O{H - -NIou ND 0|0
8'6¢€
IIuQ,-NIo-Ioo:--fo- quo M
L'6¢ n_._o
HD. 8] HO. o /Q \W
H|H fw - °*HO- [H|O|[O|H| - | -°HO- fm o|o
KK kY kY| o NIEIEIKIE R RY] X[ ,X N:Smn:m




PCT/DE02/03110

57

WO 03/019697

H|H 4 =) 0 €40 I oo
€40 €40 12 6€
H|H ﬂu fo\ﬁ/ o) m“_o\v/ Q oo
Q @ 02 6
H|H 240~ o) 240- olo
i 3 6165
4 4 4 3
H|H U_H “ Hm ZHO- 0 2HO- mu “ “u olo
[N m V 81 6¢
N N
E! =] 4 =]
H|H uh -ZHD- 0 2HD- ! ol|o
\@ mn_o mu_o @ L1'6E
H{H ) mu_o\v/ 0 muo\i/ I ol|lo
€40 €10 91°6€
H|H ﬂU fo\v/ o} fo\f Q ofo
@ Q S 6%
H|H <40~ 0 240- olo
i 3 V1 6¢
4 4 4 4
H|H m”/u ZHD- o|o <HO- u_”,u olo
2t ] -] R X | X Ry Ry X[ X zueysqns




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

58

oor 3
XX wﬂd
T
y 8
mf/vc wm
m X7 X
1
| M || N gd 1 X X] N .- R A | X X zueisqng
rAF4S
O C
H|H <HO- IOZImIO-F\ 4y 10]0
L'ce
Qe
H|H 4 “<HO- IOZInIO-F\ 0]0
0ce mw__
eX vxwm_&
Y Ny
m.qm &
€ /z wm
A
XTNX
R
oM S
H|H mIO-F\ HJO|N|[H “HO- 0|0
Q Q T6C
H|H EHO-| *HO- |H|O|O| H “HD- 0Ol0
0sc 2
XX ow_*
Y NGy
m.vm ney
ENN Y
NN_&/
3XTNX
b
A A 8 | o] o A XX 8] 8 | & [XI.X Zuejsqng




PCT/DE02/03110

wIO:

nIOu

mI 0~

mIO-

9

9,949

mIO:

nIol

ajele

mIMvu

3214

59

092

mIO|

mT_O..

voy

m_n_ Ou

m_l_ol

£oy

mIol

MIO|

rAl 4

WO 03/019697

I

mIO..

hgaaia

nIO-

Loy

o

x

x

R

x




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

60

S
Lo lo OLilo i el Ol
H Ifo-QI 0 »Ofo-@: )
H{H fo-@x o) -ZQ fo-@ H|o
Al oy lalxxlal ol [l xx]a zueysqng
O O|O|C
H zéoofo- o|®Ho-| o
OO
H |®HO- | H 6 o|o|tHo- *HO- | 0 |*HO-| O
(KX mw_,
XX ow_
2
b 8
nN—/—% mm
Nmmx | X
R
A 8 [0 A XX 8 8| 8] .8 X . [X zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

61

Olulo| 3 OIO
H | H |®HO- Hlo| N H|o|o|®Ho
Olulo| L3 ]|
H|H| H Hlo| n_J [0 H|o|o|®Ho-
01 m_u
X, vxmw_w
RY NGy
m.vm o
€ /7_h mm
28
NV_A X
o
O|C OO0 S
H|H H|o|o]|®Ho- hHlo| ~n ]
O Olulo| 231
H | H |®HO- H|o]| o |®Ho-|tHo- Hlo| ~J
0ve
HO HO '8¢
:In:o-on-z fo-@xo-z
Al ow o [alodxl ol a ] a Lalx]x] zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

62

rAVXA
Iz@mxo-g ! O | O [*HO-
(VXA
IIQ 4 H|O|O|®*HO 4 O |0 |%HD-
02 3
X X
nm 4 mN__
N_v Z/
oy o
N 8
9 *
¢ XTNX
3
Ly
H{H 4 O | O |®HD- 4 O |0 |%HD-
oLy B
XX
A mm
mmﬂ K
N ¥
NL mm.m
XN X
4
Alal oo | o lalx]xl ol o [alalxix] zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

63

O O a
EHO-[®HD-[*HO-|{ O | H O | *HD- | *HO- N® fHO-1 0
. ‘62 mm_*
X
m\XI cw__
»d N
~N,
»d .mmhm
mm/
Y
& X7 NX
A
L L O olo]
EHO- | EHO- | EHO- N® O | ®HO- | ®HO- N* *HO-1 O
oey mw_‘
X
eX== ow__
o z/
.vw_ ww_wm
nN._/ ’
) i
_ 5
2 " X
Z
A
o [ o X X M| X ]| A X zuesqng
L'vE
H|H y |OJO|®HD-|®HO-| |} IO-Q
ove mw__
XX
M
hY
L
mm/z .mm.
G
¢ X7 X
R
Al A A [ XX Lo RERIRIPIR zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

64

1'e

NO
H
NO. H N. H
N ON
H
NO
N oo

NO H H H H ND
0¢ _
v z/hm
ﬂx/_/_~ mm
L)
R ot & | Ry RY zueysqng
a|upuipaInes eyydasjoulwelq-G'Z dUaINKsqQng ¢ al[9qe |
L|O o]
H | H|*HO- N O |[°HO-|*HO-| O | H F\ 0
09¢
LT
HIH|®HO-[O | H O |*HO- | *HO- N* f\ o
Al Al o [ x [ ] o [ X | o X[ d¥X zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

65

L'E ND H
4 N
: T
/@/ /@/ N o
H H H H Ho B
. = =
9%H 98H w M O\O H NO O\U H
g o~ n
~ofH I I —I_ —I_ SotH O/UmI NO O/UMI
. = 2
St 0\o H ND H 0\o H
CH ¢ \O N
oA HO .
nIU\O fu\o/@/ R O\U I
ot H H H H o ey NP .
H
N
Q O Z\O\ /Q/O
H
Q H H H H NO
) NO e
€€ H
N. W
N
L H
El H H H H 4 3 ND
FA 4 SHO NO
Q }
[ . ie
4 'HO- | H H *HO- L] ND SHO 4
Rl ot R- - 2 R zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

66

vi'e NO
n_._oxo N
o N O\O.o.I
K Dy
" v | H|H]| H L HoJ
€L'e NOT N
o ol OCQ
N H H H H ND ND ND
Zhe N
z/@\uz
ND H H H H NO NO
LL'E NO H
N 4
Jo! jol joNege)
4 H H | H H 4 o
oL’e 6120 NO .
SHZO, SHE /@/Z\O\ /@/mINO
Ol w [ H]|H H h@! ho g
6¢ m_._Nn_U NO
mINU\Z N
meH_u mxnm Z\mT_NO
s SHey” N
Ol v {wlwu]| H Lk Ho g i2h
8'c D o
©sz Izlﬁlzx Iz\©
¢ v i H H H H A Y N @
R | R-| R kY kY] zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

67

C
i
2%

<

0. NO

6L'E €HD N

ND €HD

(T 1
H
@ e
N
NO

mIO-

nI Ou

LL'E NO ®H

9l'e NO

NO

GLE tHO NO

NO _€HD

o

Ry

p

-

zuejsqng




NO

T

xI

I
~
N
(3}

Iz
zT

PCT/DE02/03110

H ND
WN.m ﬂIU UmI
~0 NO fu_u o~
nIO/O nxU/o )
W@ ﬂu O/hv O
|
€
o HO- | H | H | °HO- | &y o O MY MO Osgen
L TAR S ND £HO
£HO. O%H n
HD. H oo -
| u u €O fH
4 —I— —l— —I_ —I— o mIO N

68

v|
N
™
|
T
Q
/

(6] NO £HD

fHO”

=
Q
3
° £
b
O
P T
@ P
°
o
I
]
o—Q jof
2
i
Q o—
\
Q
©
T

5-q
I
I
I
I
T
0-O
©
X
z
3}
/
3
(]
T

™

N‘P

™
Z|
O

a1 H H H H LRGN H

N

4

Neyvo

WO 03/019697

-
N
(7]

o

™

Z

05—<\ ?—35—4 >_
X

gpo
Qﬁ
@)
1%
6{32:
o

- o o | kY Y| zueysqnsg




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

69

D 3

Vet ;
4 4 4 N
L N d
3 H H H H W b
E| €€°¢E ND €HD 4
4 |
ﬁ H 4 N
N 4
4 HO- | H | H | ®HO- | |} b oed W
4 4 |EE N T
4 N
X SsdNedes
L] H H H H 4 4 ND
Le°¢
Q"
g
N
N
4 4 d \Q\ /@
DN
sHisiFMMhellis! N
oc'e ND EHD
4 N
: : A SWE RSN
@t L@t y :
*HO- | H H *HO- €MD ND
- €
62'¢ ND fn_v 0\o H
m_._o\o N
oo™ /@/ o u\o/@/ /@/ _OFH
N 0
we® | HO- | H | H | °HO- - o O MO
T A ND fn_u
@ . jeBsncs
4 N
, ®HO- | H | H | ®HO- | | b Nd
B! o o | - &Y zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

70

6E € | Dz\%f o ZD -~
el TG
O~
Al llalel ST
O
esVogee
8/6_,_1@88_@ QZD
olisIMMislicy @%ﬂ%
sdess
sdivMMislied BN




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

71

“ O B
C €&40- | H H £40- O
O O
€40- H H £40-
0 o
) fHO- | H H EHO- 4
w w Sve
. *HO- | H H ®HO- O
“ nw h
C ®Ho- | H H EHO- O
® O |
| S~ | *HO- | H H | ®*HO- N -
[ [ / Zr e
N N
3 3 =]
®40- | H H ¢HD-
O O |
\ - ®Ho- | H H ®H4O- \ o
&3 — o
HN N
IZ, IZI
4! NH
H H H H D _
B! o & | R kY] Zuejysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

72

O @ 85°C
oA @ H H @ 0. _°
O ﬁw I5°¢
YOO,
\O/O \O/O 9¢°'¢
(Ol O] X
Qm ~ -~ Q
4 H H 4
O OF
r OO
> O
H | H
J\fz J\rz 253
L) o | v | 1| eao L
7 3 53
,“Hu w Hu_
E 5
El nH_MUI H I GLOI L]
O o
3 °40- | H H £40- )}
“O “O 6V e
. €&490- | H | H | ®40- O
,d o & | o kY Zuejsqng




WO 03/019697

73

PCT/DE02/03110

F

o

w w
; 2 }
w w

L3
w« O F OO0
4 I T I I T T
1% T T T T T I
L5
: OB OO RO FO

F

Substanz

ME T MMEteS

L81E

3.63

3.64

3.66

3.67

Wl O[T




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

74

PlaldalRla
S OIS STAT
Ol O




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

75

sllelle i
' 1
sl
y . | (0
O i
H *Ho- | H &/\ﬂw_
ovy ND mw__
R N
m/v_ N
4 ND
gt -] g BT o Y] Zuejysqns
DL 0T
H H
H H _
H H
o I R i
H H
o8y NO wMTu
v —
mm/“/_ mm
fm NO
gt R R | R Y] kY] Zuejysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

76

LSy
@ L H 4
o'sy NO mm__
N
. .vm /nm
N
N o
A N
L'6v
4 4
06F o
R N
&, hY
NN
2 N
o R R | 2 R R zuejsqng
Ol O u |
. | (I !
Q X:]7
H 6 EHO- H
14 NO wwu
v N—;
nm/J_ mm
A ND
»d R R:| R Y kY] zuejsqns




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

77

4 H | ®HO- | ®HO- | *HO- | °HO- H
4 *HO- tHO- fHO- *HO- EHO- FHO-
ND H | ®HO- | ®HO- | °HO- | ®HO- H
*Ho- | °HO- | °HO- | °HO- AN
Rl ot 2 o o - 2 R zuejsqng
s|uIpaIngsieyiydalsiolpAyip-g'c-oulwelg-G‘Z auaINsang v ajjeqe L
(A 4
4 3} H
0Ly N
v N,
A
nm/z mm.
AN
o R-) g - o o zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

78

6’V
5HZD NO
PR
1207 Y
! w2 o _SHZD
uae Y STy
fHO- | *HO- H EHO- EHO- H Q N 8 SHZD
8Y
®o- | Ho- | (L H | %o | o | w [ O
L'y
d 4
*HO-_| °HO- /@/ H | *HO- | *HO- | H /@/
|
oxon: 0\0_,_
MIOI mIOI oty I mIO| nIOI I ~ofH
Sy
nI O\Un:
i%ﬁ% %wah
m_l_ol nIUu ot H nIO: nIO| H th
w Q vy
EHO- EHO- O H EHO- EHO- H Q
ot R- | R-| R:| R Ry kY kY] Zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

79

9Ly

SHO- | SHO- H 'HO- | SHO- H
SIv
o o £ OfH
CH; ey gt
®HO- | *HO- h/ﬂwm H ®HO- | °HO- H xﬁ@% Ho” NO
1%
NO
o v n
o> £ © N y ot o _OfH
®o- | *HO- H | *HO- | ®HO- | H L HoWd e
Sy NO ND
mIO: M”T_Ol ND H nIO- n—l_ol H NO
Zry
®HO- | *HO- ZU\Q H ®HO- | SHO- H ZQ\O/
1%
SHO- | fHO- m\O/ H eHO- | fHO- H u\Q
oL v
nIN wIN
Ho- | *Ho- R@! H Ho- | *HO- H hg!
2 e R o R kY kY] Y Zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

80

Ty
*HO- | *HO- *HO- H *HO- | °HO- H *H"O-
X527
Q O
*HO- | °HO- H *HO- | °HO- H
0z v
D o~ or\\/_z 'd
®HO- | ®HO- Lo, H *HO- | °HO- H Mé
6LV
nx\z_o nMH
€ €MD
o |o- | T XL | m | o | tHo- | M Q
8Ly
*HO- | °HO- O H *HO- | "HO- | H O
Ity
*HO- | °HO- *HO- | *HO- | °HO- | °HO-
gt ) -] o o Lo »3 kY] zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

81

mmﬂ NO €HD
vm /h_ =]
»d
*HO- | *HO- \Q ®HO- | HO- | °*HO- | °HO- \Q b np o
Iz v
®4D- | *HO- @ H *Ho- | *HO- H
9TV
fu/o ﬂxo/o
®4O- | *HO- fo\w ®HO- |- ®HO- | *HO- | °HO- QM
STV
HO. H o H
®4D- | *HO- fw H *HO- | fHO- H m
vZ v
n.._u/o fo/o
nro\OUO/ n:o\oHv/
*HO- | *HO- o H *HO- | fHO- H o
€TV
EHO- | EHO- | o H ®HO- | FHO- H | g™
o K K Y Y kY Y Y zueisqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

82

32 4
ﬂHu 4
EHO- | *HO- 4 H HO- fHO- H W
d rAN 4
4
o- | HO- | 4 40- | HO- | *HO- | *HO- | 4
m Hn_ 4
tHO- | *HO- 4 H EHO- HO- H 4
LEY
4 4
o oo | L /Q *Ho- | *HO- /Q @/
oy
d 4
"o~ | HO- /Q ®40- | *HO- | ®HO- | *HO- /Q
6t
010\0/@/ nIU\O/@/
O~ | SHO- o’ 20- | HO- | HO- | *HO- | 4o
R R R o R o kY] Y Zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

83

8’y
ono° /Q 9 sho° /Q n:o\o/Q
*HO- | °HO- 0| o | Ho-
LEY
*HO- | *HO- g *HO- | *HO- q
9’y
*HO- | *HO- 8 *HO- | °*HO- 8/
sev
4
E}
*HO- | *HO- @ /Q *HO- | °HO- @/
Ve
4 4 4 4
*HO- | *HO- Q /Q *HO- | °HO- /Q Q
2 R-| R R R o - Lo zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

84

“ “ B
EHO- | THO- O £40- EHO- £HO- €40- C
O O
’HO- | ®HO- €40- 'HO- | fHO- £40-
@ \ﬁU Sty
EHO- | ®HO- I EHO- | PHO- | fHO- | ®HO- 4
“O “O vy
'HO- | *HO- O EHO- | ®HO- | *HO- | fHO- O
“ “ 3
’HO- | EHO- C EHO- | EHO- EHO- | °HO- C
O O
EHO- | *HO- L\ EHO- | ®HD- | fHO- | S®HO- L\
m V \/| / W'y
N N
El 4
*HO- | *HO- ®HO- | ®HO- | ®HO- | °*HO- 4
» O
®HO- | EHO- L\ EHO- | fHO- EHO- | EHO- 7_\
6S Vv
HN,
_._zf :zl
NH
eHD- | EHO- H EHO- EHO- H WW
»] R R R g R - R zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

85

@ @ LSV
'HO- | *HO- | OA° Q *HO- | °HO- @ oA
O O 9GS v
EHD- E4D- ND @ EHOD- EHO- @ ND
SSv
\o/mv \O/M
*HO- | *HO- Oy Q ®HO- | °HO- Q oL
X u Q
®HD- | ®HO- 4 Q *HO- | HO- @ |
0 o
5V
®HD- | *HO- MW_ *HO- | SHO- MU
J\fz Jx/z 1Sy
®HD- | *HO- FM €40- | *HO- | ®HO- | ®d4O- FM
3 3 0S¥
“H“_ M “u
4 5|
*HO- | *HO- m €40- | *HO- | *HO- | ®40- )
0 o
®HD- | EHO- 4 €40~ | *HO- | *HO- | t40- !
w w T 4
*HO- | fHO- . €40~ 'HO- | ®HO- €40- O
- R i R R R kY Y] zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

86

O O Ol
mIU: m—l_ol H mIO:
O O™
EHO- | *HO- H H EHO- H
O 0 oo
*HO- | *HO- 4 4 H £HO- ) !
TX
4 \mw 4
*HO- | *HO- WA 4 5 H EHO- ! wﬁ_
€9V
fHO- | *HO- ! H EHD- |
i 3 Z9v
E| El d E]
EHO- | tHO- "_H ” “m ﬂw_ H EHO- ﬂu mu ” ‘,m
3 3 197
4 E] El E]
®40- | °HO- u”u SHO- H 'O~ | °HO- u“m
4 d 09’V
4 E|
MH O O Q
®HO- | ®HO- SHO- | fHO- )
w w 65T
*HO- | ®HO- . @ *HO- | °HO- Q O
w “ B
wo Lo | <0 | O] | we | [0
ot 8- 7| ot R R Y Y] zueysqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

87

@ 105
SHO- EHO- SHO- | ®HO- SHO- 5
005
N N | g R Ry o Y] zuejsqng
0 I
SHO- SHO- SHO- HO-
SHO- SHO- SHO- SHO-
se sellis
SHO- EHO- HO- SHO-
‘/\. ‘/\. V98
SHO- SHO- HO- Q €HD- Q
095
2 R R | K R kY] Y Y Zueysqns
ﬁu 0LV
i diviiclicihdie
O | Ololo|lo]o]”
®HO- | HO-
O OO O 7
®HO- | SHO- SHO- SHO-
gt 2 R o R Y] kY] Y zZueysqns




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

88

0'Ls
LS
Ho- | °HO- | I
0°'LS
2 R R:| o R Lo R o zuejsqng
5 ST Tl
*Ho- | ®HO- 6 HO- | HO-
@ L'€S
%40~ | °HO- | °HO- 6 *HO- | HO-
0'ts
Pz 23 R R RS RY R ot zuejsqng
® slisile
SHio- “Ho- (1
sliclEeo il
EHO- EHO- EHO- EHO-
vm Qm »m wm Nm m”— nm Nm Ncmﬁmﬂ—:w




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

89

L'CS N NO om__
N
/nN_
pd gd
o g
€ N N
o @ (onds) _ 8
mIol MIO.. F\ 4 QA Nm NO
N
/nm_
N_.vm .ww_
€ /7__ mN_
zd NO
a8 24 Rl o = R o o] zuejsqng
L'YvS
*HO- L] Q L fHO- EHO-
0'vs LY
AN
R
mN_/Z K.mm
Nw_h NO ©
o o R-| o 2 R oo R zuejsqng
LS
ot 8- o i R 2 RY o zuejsqng




PCT/DE02/03110

WO 03/019697

920

185 N
N
/NN_
»d !
mN_/
(onds) \@ @ (onds) 7__ v
Q 3 4 Q zd NO gt
0°'8S N NO mN__
Z/NN_
u e
€ /7__ v
A NO &
755 oo
A Ny
" oy
LA
(onds) 0 ﬁU ) v
Q N b *HO- | *HO- A NO 8
%S N o
A Ny
m—vm # m
€ /7__
A NO g
") 28 - R Lo R o RY| zueysqng




WO 03/019697 PCT/DE02/03110
91

Die neuen Emitter werden in einem Device mit oder ohne einer
Elektronentransportschicht verwendet, wobei die Schichten in einem Device wie in

Fig. 2 angegeben angeordnet sein kdnnen:

der Trager besteht aus einem transparenten Material, z. B. Glas;

2. die Anode besteht aus ITO, das die Lécher in die Lochtransportschicht
injiziert;
3.u. 4. der Lochleiter besteht vorrangig aus Derivaten des Triphenylamins; es

kdnnen mehrere Lochleiterschichten vorhanden sein, deren Eigenschaften
auf das Device abgestimmt sind;

5. zwischen Lochleiter und Elektronenleiter werden eine oder mehrere
Emitterschichten aufgebracht;

6. der Elektronenleiter kann z. B. aus Alg3 bestehen und leitet die Elektronen
von der Kathode in das Innere des Devices zur Emissionsschicht bzw.
dem Lochleiter;

7. die Pufferschicht aus bestimmten Metallsalzen oder deren Oxiden, wie
z. B. LiF, verbessert die Elektroneninjektion in die Schicht 6;

8. die Kathode besteht aus einem unedlen Metall oder einer Legierung

(z. B. Aluminium oder Calcium).

Typische Schichtdicken fiir die Emitter sind 3 -10 nm, vorzugsweise 4 - 6 nm.

Die Emissionswellenlangen hangen in charakteristischer Weise von der chemischen
Struktur ab, wobei offensichtlich elektronische und sterische Faktoren der Molekile
einen EinfluR auf die Wellenlange des emittierten Lichts und der erreichten
Performance haben. Flr die in Tab 2 gezeigten Beispiele liegen die

Emissionswellenlangen zwischen 538 nm und 618 nm.

Zum Erreichen von Mischfarben kénnen die neuen Emitter der Formel 1.0 - 58.0 in
mehreren Schichten der jeweils reinen Materialien Ubereinander (Fig. 2) oder im
Gemisch in einer oder mehreren Schichten angeordnet werden.

Schichten der neuen Emitter der Formel 1.0 - 58.0 kdnnen durch bekannte

Emittermaterialien dotiert werden, wie in Fig. 1 gezeigt wird.
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Die neuen Emitter der Formel 1.0 - 58.0 kénnen in Devices mit an sich bekannten

Lochleitern (59 u. 60) und anderen Komponenten verwendet werden. Typische
Beispiele zeigen die Fig. 1 und 2.

O
(P@N@%

’
ey

4,4' 4"-Tris(N-(a-naphthyl)-N-phenylamino)-triphenylamin (1-NAPHDATA)

T

N,N‘-Di(a-naphthyl)-N,N‘-diphenylbenzidin (a-NPD)

Die Devices auf der Basis der neuen Emitter kénnen in an sich bekannter Weise durch
Aufdampfen im Vakuum zwischen 1 und 10° Torr hergestellt werden.

Eine weitere Moglichkeit zur Herstellung der Devices besteht im Beschichten (Coating)
aus der Losung, z. B. Webcoating oder Spincoating. Dabei kdnnen die neuen Emitter
der Formeln 1.0 - 58.0 sowohl in als reine Substanz oder als Dopand in einem
geeigneten Polymer aufgetragen werden.

Uberraschend wurde gefunden, daR insbesondere mit fluorsubstituierten Vertretern der
Formel 1.0 besonders effiziente Devices hergestellt werden kdnnen. Es zeigt sich in
diesen Fallen eine bemerkenswert hohe photometrische Effizienz. Mit der Substanz 1.2

wird ein Device realisiert, welches ein spektral nahezu reines grtin ausstrahlt.
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Experimenteller Teil

Die folgenden Beispiele sollen die Erfindung naher beschreiben, stellen aber keine
Beschrankung dar.

Beispiel 1 (Substanzen 2.1, 2.3 — 2.5)

In einem Gemisch aus 200 ml Eisessig und 200 ml Alkohol (entsprechend der
Esterkomponente) werden 0.06 mol Cyclohexan-2,5-dion-1,4-dicarbonséaurediester
suspendiert. Unter Stickstoff werden 0.135 mol eines primaren Amins bzw. Anilins ziigig
zugesetzt. Das Reaktionsgemisch wird unter intensivem Ruhren 5 — 8 h unter Rickflul
erhitzt. Die akzeptorsubstituierten Aniline erfordern eine Verlangerung der
Reaktionszeiten.

Zur Isolierung des Rohprodukts gentigt es im Falle der Aniline, die abgekuhlte
Reaktionsmischung abzusaugen, mit Methanol intensiv zu waschen und zu trocknen.
Aliphatische Amine bilden Produkte von hoher Léslichkeit, so dal zundchst, samtliches
Losungsmittel weitestgehend am Rotationverdampfer abgetrennt werden muf’. Das
Rohprodukt wird in Methanol aufgenommen und nach starker Kiihlung abgesaugt und

getrocknet.

Beispiel 2 (Substanzen 1.1, 1.3 - 1.5)
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Die in Beispiel 1 erhaltenen Dihydroterephthalsaureester werden oxidiert. Die Isolierung
gelingt mit Ausbeuten bis zu 95%. Das abgetrennte Rohprodukt kann zur Reinigung aus
DMF, Toluol, Chloroform oder Methanol umkristallisiert werden. Die Substanzen sind

sublimierbar.

Beispiel 3 (Substanz 19.1 — 19.4)

Die nach Beispiel 2 erhaltenen Ester werden in Gemischen aus n-Propanol und Wasser
verseift. Vom Terephthalsaurediester werden 0.01 mol in etwa 50 mi n-Propanol
suspendiert und mit 50 ml Wasser, das 0.03 mol Kaliumhydroxid enthélt, versetzt. Die
Suspension wird unter RuckfluB erhitzt bis eine klare Lésung entstanden ist. Nach
weiteren 2 h wird abgesaugt. Zur Neutralisation werden in die Lésung etwa 5 mi
Eisessig getropft. Die anfallende Saure wird mit Methanol gewaschen und getrocknet.
Zur Herstellung der Substanzen 19.1 — 19.4 wurden 0.01 mol der hier hergestellten
Terephthalséure in 100 ml Eisessig unter Zusatz von 15 ml FormaldehydIésung (37%)
2 h unter Ruckflufy erhitzt.

Die Reaktionsprodukte werden abgetrennt und mit Methanol gewaschen. Es wird aus
Acetonitril oder Chloroform umkristallisiert. Die Substanzen kénnen durch Sublimation

gereinigt werden.

Beispiel 4 (Substanz 1.2)

Um Verbindungen dieses Typs herzustellen kann der entsprechende
Terephthalsaureester (Beispiel 2) alkyliert werden. In 350 ml wasserfreien DMSO
werden 0.05 mol Terephthalsaureester suspendiert und mit 18.63 g (0.131 mol)
Methyliodid versetzt. Bei einer Temperatur zwischen 20 und 23°C werden portionsweise
unter starkem Rihren 6.1 g (0.152 mol) 60%iges Natriumhydrid in Paraffin hinzugefugt.
Nach ca. 5 h Reaktionszeit hat sich ein Farbumschlag der festen Bestandteile von
orange nach rein gelb vollzogen. Zu diesem Gemisch werden nun ca. 200 ml Methanol
gegeben, was die Filtrierbarkeit wesentlich verbessert.

Das abgetrennte gelbe Reaktionsprodukt wird mit Methanol intensiv gewaschen und
getrocknet. Ein reines Produkt wird durch Umkristallisation aus Toluol erhalten.
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Beispiel 5 (Device: Substanz 19.4)

Auf einen strukturierten ITO-Glastrager von 50 x 50 mm? wurde eine Schicht von 55 nm
4,4' 4"-Tris(N-(a-naphthyl)-N-phenylamino)-triphenylamin und eine weitere von 5 nm
Starke aus N,N*-Di(a-naphthyl)-N,N‘-diphenylbenzidin aufgedampft. Auf diesen
Lochtransportschichten werden 5 nm 1,6-Bis(2,4-dimethoxyphenyl)-benzo[1,2-d;4,5-d]-
1,2,6,7-tetrahydro-bis[1,3]oxazin-4,9-dion (19.4) abgeschieden.

Uber dieser Emitterschicht wird nun zuséatzlich Tris-(8-hydroxychinolinato)-aluminium
mit einer Schichtdicke von 30 nm aufgebracht und dariiber zunéchst eine sehr diinne
Pufferschicht (0.5 nm) Lithiumfluorid und abschliefend Aluminium aufgedampft.

Der Test dieser Anordnung erfolgte bei einer regelbaren Spannung zwischen 0 und

15 V. Diese Vorrichtung emittiert bei 578 nm (gelb). Eine Leuchtdichte von 100 cd/m?
wurde bei 5.0 V erreicht. Maximal wurde eine Leuchtdichte von 11400 cd/m? erreicht.

Beispiel 6 (Device: Substanz 1.21)

Entsprechend Beispiel 5 wurde ein Device hergestellt, wobei als Emittersubstanz
2,5-Bis-(N-(2,4-dimethoxyphenyl)amino)terephthalsaurediethylester als 5 nm starke
Schicht zwischen Loch- und Elektronenleiter eingebracht wurde.

Der Test dieses Device erfolgte ebenfalls bei einer regelbaren Spannung zwischen 0
und 15 V. Diese Vorrichtung emittiert bei 618 nm (rot). Eine Leuchtdichte von 100 cd/m?
wurde bei 9.5 V erreicht. Maximal wurde eine Leuchtdichte von 644 cd/m? erreicht.

Beispiel 7 (Device: Substanz 1.5)

Das Device folgt dem Aufbau in den Beispielen 5 und 6. Als Emittersubstanz wurde
2,5-Bis-(N-phenylamino)-terephthalsdurediethylester eingesetzt.

Fir den Test wurde wiederum eine Spannung zwischen 0 und 15 Volt angelegt. Das
Device leuchtet gelb (578 nm). Die Leuchtdichte von 100 cd/m? wurde bei 5.6 V

erreicht. Maximal wurde eine Leuchtdichte von 5300 cd/m? registriert.



WO 03/019697 PCT/DE02/03110
96

Beispiel 8 (Device: Substanz 1.2)

In Analogie zu den Beispielen 5 — 7 wurde bei gleichem Bauprinzip auf den
Lochtransportschichten eine Schicht von 5 nm N,N‘-Dimethyl-2,5-bis-(N-(2-fluorphenyl)-
amino)terephthalsauredimethylester abgeschieden.

Der Test dieser Anordnung (Fig. 2) erfolgte bei einer regelbaren Spannung zwischen 0
und 15 V. Das Device leuchtet griin (Amax= 547 nm). Eine Leuchtdichte von 100 cd/m?
wurde bei 5.4 V erreicht. Maximal wurde eine Leuchtdichte von 17700 cd/m? erreicht.

der Trager besteht aus Glas;
die Anode besteht aus ITO;
als Lochleiter wird 1-Naphdata aufgebracht;

eine weitere Lochleiterschicht besteht aus a-NPD;

o & D2

zwischen Lochleiter und Elektronenleiter werden eine oder mehrere

Emitterschichten aufgebracht;

o

der Elektronenleiter kann z. B. aus Alg3 bestehen;
die Pufferschicht aus besteht aus LiF;
die Kathode besteht aus einem unedien Metall oder einer Legierung

(z. B. Aluminium oder Calcium).

Typische Schichtdicken fur die Emitter sind 3 -10 nm, vorzugsweise 4 - 6 nm.

Photometrische KenngroRen ausgewahlter Emittersubstanzen

Tab. 2

# W  [9nm|Farbe Vcd/m?[¥ cd/A Y Im/W

1.21 9,2 629 [rot-weil® 1980 0,12 0,07

1.16'/9,3 [634 [rot-wei® [3990 |0,14 0,10

1.16 [14,0 |618 |[rot 144 0,09 (0,07
1.30 {5,6 |612 |orange-rot|12100 [2,17 |2,27
19.4 |50 |578 |gelb 11400 [2,04 |1,72
1.5 |56 |578 |gelb 5300 [1,59 [142
1.4 |8,0 |577 [gelb 1410 (0,81 10,37

19.3 6,5 |565 |gelb-grin (4530 (0,72 [0,49

1.3 (8,1 |577 |gelb-grin {4330 2,77 (1,52

19.7 10,2 gelb-griin 474 0,26 10,10
1.34 [3,5 |550 |grin 36500 [1,00 9,21
1.36 |5,7 |546 |grin 18100 (6,60 4,34

1.2 |54 |547 |grin 17700 [7,70 4,93




WO 03/019697 PCT/DE02/03110

97

# W [Pnm][Farbe Acdim?[? cd/A]® Im/W
1.38 [6,4 |546 |grin 11300 {4,62 |2,47
19.2 |6,6 |564 |grin 6010 (0,89 (0,66
19.1 |6,7 |540 |grun 4680 |3,05 1,70
19.6 |8,6 |545 |grin 2610 (0,52 (0,36
1.29 |11,1 {564 |grin 1330 1,59 10,47
1.1 7.1 538 |grin 1300 [0,48 |0,22
1.33 |10,3 [563 |grin 1100 1,53 10,54
1.31 [10,8 |566 |grin 754 1,60 (0,53
19.8 (13,4 grin 273 1,20 |0,70
19.11]|14,4 |532 |grin 144 0,03 10,01
19.5 {>20,0/540 |griin 8 0,30 10,28
19.9 [>15,0{544 |grin 64 0,58 (0,13

1) Spannung bei 100 cd/m?

2) Amax der Elektrolumineszenz
3) max. Leuchtdichte

4) max. photometrische Effizienz
5) max. Leistungseffizienz

Tab. 3
Absorptions- und Emissionsmaxima ausgewéhlter Emittersubstanzen
# Xmax xem # lmax kem # Q\-max }vem
(solid) |(solid) (solid) [(solid) (solid) |(solid)
1.6 614 1.18 617 1.26 602
1.7 597 1.191435 531 19.3 582
1.8 604 1.4 599 1.6 623
1.10 626 1.20 596 19.6 592
1.1 596 19.1 (475 564 1.28 588
1.12 586 19.4 {460 598 1.3 595
1.1 547 1.5 [465 582 1.24 612
1.13 559 1.21]495 625 19.8453 583
1.14 543 19.5 612 1.2 558
1.15 605 1.23 573 1.5 496 622
1.16 500 635 1.24 564
1.17 596 1.25 605

Amax. Absorptionsmaximum
Aem: Emissionsmaximum

Aer:  Maximum der Elelektrolumineszenz

Tab. 4

Extinktionskoeffizienten £ ausgewahlter Emittersubstanzen

# | Amax (nm) € (I'mol”. cm™) | L&sungsmittel

.16 /489 6000 CHCl3

1.1
1.5 1469 6640 CHCl3




WO 03/019697

98

PCT/DE02/03110

#

Amax (NMP

1.26

482

19.3

447

481

452

473

451

480

493

403

461

496

# | Amax (nm) | (Imol™”- cm™) | Lésungsmittel
1.34[403 4744 NMP

19.6 452 5250 CHCl3
19.5(474 4670 CHCl3

19.7 1433 5450 NMP

1.17 (472 6410 CHCl3
1.15)486 5930 CHCl3

1.12 460 5930 CHCl;

1.11 481 6840 CHCl3

1.8 472 6450 CHCl3

1.7 474 6550 CHCl3
19.1[434 4700 NMP
1.30493 5450 NMP

1.27 482 6800 CHCl;

Tab. 5

Absorptionsmaxima ausgewahlter Emittersubstanzen in Lésung
# Amax (NMP # Amax (NMP)
1.6 482 1.18 (464

1.7 |476 1.19 417

1.8 [463 14 468

1.9 (652 1.20 |461

1.10 {509 19.1 1435

1.11 475 19.4 458

1.12 |445 1.5 (451

1.1 [413 1.21 1479

1.13 1427 1.22 |505

1.14 |428 19.5 (472

1.15 [482 1.23 (432

1.16 [494 1.24 [446

1.17 464 1.25 [487

Tab. 6

DSC-Werte ausgewahlter Emittersubstanzen

#

DSC-Peak in °C

19.3

260,0

1.6

2691

1.7

171,3

1.8

227,8

1.1

192,1

1.12

172,2

1.15

232,0

1.17

166,5

19.1

325,7

1.16

183,3

1.34

2547

19.1

325,7

1.27

182,5
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Praparations- und Messbedingungen

a) Substrat: 125nm ITO mit ca. 13Q/sq und 85% Transmission 50x50mm?-Glas-
substrate (1,Ymm dickes poliertes Soda Lime-Floatglas mit SiO,-Schicht und 8
einzelnen ITO-Anoden (aktiven Flache: 2x2mm?))

2 x 20 min im Ultraschallbad mit Aceton selectopur und mit Methanol selectopur
gereinigt,

3 x Snow Jet Cleaning (CO»-Eiskristalle)

02-Plasmabehandlung (5 min bei 450 W und 0,12 mbar)

b) Druck (2-4)x10°mbar beim Bedampfen

Aluminiumoxidkeramik-Tiegel

Bedampfungsrate: 0,06nm/s

Kontrolle der Schichtdicke tiber Schwingquartz-Mikrobalance-Messgeréat
Maskenwechsel mit Zwischenbellftung der Bedampfungskammer zuerst mit
Stickstoff und dann mit Luft

Kathoden: jeweils 0,5nm Lithiumfluorid (isolierend) und 100nm Aluminium

c) Das Device nach Fig. 2 wurde in eine Glovebox eingeschleust, aktive OLED-
Flache in einer abgedunkelten MeReinrichtung Uber kalibrierten V,-Silizium-
Photodioden positioniert und die ausgefiuhrten Anoden (ITO) — und Kathoden (Al) —
Kontakte mit vergoldeten Feder-Elektroden kontaktiert;

programmierbare Spannungsquelle (SMU) und Digitaimultimeter zur Aufnahme und
Verarbeitung der OLED-Kennlinien am PC tber GPIB-BUS und LabView-Programm
Spannungs-Impulsbetrieb (Pulsdauer 1s) von —10V bis +15V (Schrittweite 0,5V):
Stromdichte-Spannungs-Kennlinie und Leuchtdichte-Spannungs-Kennlinie sowie die
berechneten Werte von photometrische Effizienz (in cd/A) und Leistungs-Effizienz
(in Im/W) gegen U

d) Wellenlange des Maximums durch Aufzeichnung des Elektrolumineszenz-
Spektrums am Xdap-Diodenarray-Spektrometer;
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Patentanspriiche

1. Organische elektrolumineszierende Vorrichtung, dadurch gekennzeichnet, daf
sie 2,5-Diaminoterephthalséurederivate der nachfolgenden Formel 1a in einer

oder mehreren Emitterschichten rein oder dotiert in einem Device enthalt

R10 RZ

| |
R8>,/’\,/N\
8| 1
R A LR

R\ /\./’\R4
|
rR6  RM 1a

R3

N

worin der Ring A ein dreifach ungeséttigter Benzolring ist, in dem R* und R®
entfallen, oder der Ring A ist ein ungesattigter Ring mit zwei isolierten
Doppelbindungen in 1,2- und 4,5-Position, und

worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X’R’ bedeutet,

R'! ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X%)-X"R®,

X' und X3, die gleich oder verschieden sind, sind Sauerstoff, Schwefel oder Imino,
X2 und X*, die gleich oder verschieden sind, sind Sauerstoff, Schwefel oder
gegebenenfalls substituiertes Amino,

R! bis R®, R* und R?, die gleich oder verschieden sein kénnen, sind Wasserstoff,
C1-C20-Alkyl, Aryl, Heteroaryl, wobei Aryl und Heteroaryl durch gleiche oder
verschiedene Reste Di-C4-Cz-amino, C4-Co-Alkoxy, C1-C4-Alkyl, Cyan, Fluor , Chior
und Brom sowie Phenyl ein- oder mehrfach substituiert sein kdnnen,

R* und R® kénnen auch Halogen, Nitro, Cyan oder Amino sein,

R? bis R*, R®bis R®, R* und R¥ kénnen auch Trifluormethy!, 2-Fluorphenyl,
3-Fluorphenyl, 4-Fluorphenyl, 2,4-Difluorphenyl, 2,6-Difluorphenyl,
2,3,4,5-Tetrafluorphenyl oder Pentafluorphenyl sein,

und worin die folgenden Reste einen geséattigten oder ungeséttigten Ring bilden
kénnen

X' und X2, R" und R, R? und X, R? und R®, R® und R*, R* und X3, X® und X%, R®und
X* Réund X* R®und R”, R” und R®, R®und X', R®und R*, R” und R®, R*und R*

und R® und R®, an die weitere Ringe ankondensiert sein kénnen.
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. Vorrichtung nach Anspruch 2, worin Alkyl C4-Cg-Alkyl bedeutet, Aryl ist Phenyl oder
Naphthyl , und Heteroaryl ist Cumaryl, Pyridyl, Chinolyl, Indolyl, Carbazolyl,
Imidazolyl, Thienyl, Thiazolyl, Furyl oder Oxazolyl.

. Vorrichtung nach Anspruch 1 oder 2, worin R?, R3, R® und R” Trifluormethyl,
2-Fluorphenyl, 3-Fluorphenyl, 4-Fluorphenyl, 2,4-Difluorphenyl, 2,6-Difluorphenyl,
2,3,4,5-Tetrafluorphenyl oder Pentafluorphenyl sind, R* und R® sind Halogen, Nitro,
Cyan oder Amino, und die anderen Substituenten haben die in Anspruch 1 genannte

Bedeutung.

. Vorrichtung nach Anspruch 1 oder 2, worin R* und R® Trifluormethyl, 2-Fluorphenyl,
3-Fluorphenyl, 4-Fluorphenyl, 2,4-Difluorphenyl, 2,6-Difluorphenyl,
2,3,4,5-Tetrafluorphenyl oder Pentafluorphenyl sind, und die anderen Substituenten
haben die in Anspruch 1 genannte Bedeutung.

. Vorichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 4, worin der Alkylrest in Alkoxy die
Bedeutung C4-C4 hat.

. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, worin X' und X* Sauerstoff

darstellen.

. Vorrichtung nach Anspruch 1, worin Verbindungen der nachfolgenden allgemeinen

Formel 1 in einer oder mehreren Emitterschichten, rein oder dotiert, in einem Device

enthalten sind,
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X' und X3 gleiche oder ungleiche Atome oder Gruppen, Sauerstoff, Schwefel oder Imino
sein kénnen;

X? und X* gleiche oder ungleiche Atome oder Gruppen, Sauerstoff, Schwefel oder
Amino, wobei der Aminostickstoff substituiert sein kann, sein kbnnen;

R' bis R® gleiche oder ungleiche Substituenten, Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 20 C-
Atomen; Aryl, wie Phenyl oder Naphthyl, Heteroaryl, wie Pyridyl, Thienyl, Furyl sein
kénnen,und diese Reste durch Atome oder Gruppen wie Dialkylamino, Alkoxy, Cyano,
Fluor oder Chlor substituiert sein kénnen;

R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kdnnen.

8. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 5 enthalten sind

1 2.R1
Xl X
x 'IQZ
8
N
R =3
R7
N R?
"?e
e
RS 5

worin X' und X? Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sind, die einen gesattigten oder
ungeséttigten Heterocyclus mit oder ohne weitere Aneliierung aufbauen, und
X" ist Imino,und X2, X* und X* sowie R? bis R® haben die in Anspruch 1 genannte

Bedeutung, wobei R* und R® auch Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

9. Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 6 in einem Device enthalten sind
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worin X2 und R* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sind, die einen gesattigten oder
ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere Anellierung aufbauen, X2 ist Amino
und

und X', X3 und X* sowie R? bis R® haben die in Anspruch 1 genannte Bedeutung,

wobei R* und R® auch Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

10. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 7 in einem Device enthalten sind

R1
I
X! xi$2
8
R N\R3
7
R
N R*
ke
x4 3
e ,
wobei

X2 und R? Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sind,

die einen annellierten Heterocyclus aufbauen, X2 ist N oder O, wobei fiir X2 = O der
Substituent R' entfallt;

und X', X3, X* R",R%bis R® haben die in Anspruch 1 genannte Bedeutung, wobei R* und
R® auch auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kdnnen.

11. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der

nachfolgenden
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Formel 8 in einem Device enthalten sind

wobei

R? und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sind,

die einen gesittigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R'und R * bis R® die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, wobei R* und R® auch auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro,

Cyano oder Amino sein kénnen.

12. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 9 enthalten sind

wobei

R® und R* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sind,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen und X' bis X*, R, R, R®bis R® die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben kénnenund R® auch Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kann.
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13. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 10 enthalten sind
R
XX )

wobei

R* und X3 Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sind,

die einen ankondensierten, gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne
weitere Annelierung aufbauen,und X?ist Imino und X', X2, X*, R" bis R® und R® bis R®
haben die in Anspruch 1 genannte Bedeutung,und R® auch auch Halogen, Nitro, Cyano

oder Amino sein kann.

14. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 11 enthalten sind

wobei

X2 und X* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sind,
die einen gesattigten oder ungeséattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
15k
Annelierung aufbauen, X® gleich Iminf)/und X', X2, x4 R! bis R® haben die in Anspruch
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1 genannte Bedeutung, und R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro,

Cyano oder Amino sein kénnen.

15. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 12 enthalten sind

wobei

X* und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kdnnen,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X*ist Amino,und X', X, X3, R" bis R*, R® bis R® haben die in
Anspruch 1 genannte Bedeutung,und R* und R® auch auch gleich oder ungleich
Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

16. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 13 enthalten sind

IT1
X X2
R2
8 |
R N\ g3
R
N R*
s
RX x4 Ny 3
|
R® 13
wobei

X* und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
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die einen annellierten Heterocyclus aufbauen , X*ist N oder O, wobei fiir X* = O der
Substituent R® entfalit,und X', X, X3, R" bis R®, R” und R® haben die in Anspruch 1
genannte Bedeutung,und R* und R® auch auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro,

Cyano oder Amino sein kénnen.

17. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 14 enthalten sind

wobei

R® und R’ Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungeséattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R bis R® und R® R* und R® auch auch gleich oder
ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

18. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 15 enthalten sind,

wobei
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R” und R®Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
die einen ankondensierten, gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne
weitere Annelierung aufbauenund X' bis X4, R, R® die in Anspruch 1 genannte

Bedeutung haben, und R* auch Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kann.

19. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 16 enthalten sind

R1

wobei

R® und X' Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen ankondensierten, gesattigten oder ungeséttigten Heterocyclus mit oder ohne
weitere Annelierung aufbauen,und X' gleich |min,§,‘X2, X3, X4, R" bis R’ die in
Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und R* auch Halogen, Nitro, Cyano oder

Amino sein kann.

20. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 17 enthalten sind

m--L

4 N\ 2
KX,
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X" und X? sowie X3 und X* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungeséttigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen und X' gleich Imir;g[XZ, X3, X*, R' bis R® die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und R* und R® auch Halogen, Nitro, Cyano oder Amino
sein kdnnen.

21. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 18 enthalten sind

|
1 X2
X
R2
8 |
R N 3
.
R
\'Tj R4
RG

wobei

R und X2 sowie R und X* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R?bis R*und R® bis R® die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, und R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano

oder Amino sein kénnen.

22. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 19 enthalten sind
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wobei

X? und R?sowie X* und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungeséttigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen und X' bis X*, R", R®bis R®, R” und R® die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro,
Cyano oder Amino sein kbnnen.

23. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 20a enthalten sind

wobei

R™ einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R" bedeutet,

R ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X3)-X*R? ,

R? und R*sowie R® und R” Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
die einen geséttigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen und X' bis X*, R', R*, R®und R® die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, und R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano
oder Amino sein kénnen.
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24. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 21a enthalten sind

10
R R2
R N
R \R3
\ 4
N R
R/e
R
21

worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R" bedeutet,

R'!ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X*)-X*R®, und

wobei

R® und R* sowie R’ und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R, R?, R%, R® die in Anspruch 1 genannte

Bedeutung haben und R“1 und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder
Amino sein kdénnen.

25. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 22 enthalten sind
R

wobei
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R* und X3 sowie R® und X' Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungeséttigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' und X* gleich iminogX2 und X%, R bis R® und R® bis R
die in Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und R* und R® auch gleich oder ungleich

Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

26. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 - 21 worin in einer oder mehreren
Emitterschichten im Gemisch von 2 — 6 unterschiedlichen Vertretern in einem Device

enthalten sind.

27. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 2 enthalten sind,

wobei

X" und X* sowie X? und X*, R" bis R®, R* und R® die in Anspruch 1 angegebene
Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und R¥ auch gleich oder ungleich Halogen,
Nitro, Cyano, Amino, Trifluormethyl, 2-Fluorphenyl, 3-Fluorphenyl, 4-Fluorphenyl,
2,4-Difluorphenyl, 2,6-Difluorphenyl, 2,3,4,5-Tetrafluorphenyl oder Pentafluorphenyl

sein konnen.

28. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 23 enthalten sind,
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wobei

X' und X2 Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungeséttigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' gleich Imir{f)?xz, X3, x* R'bis R®, R* und R? die in
Anspruch 1 genannte Bedeutung haben und R* und R® sowie R* und R® auch gleich
oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano, Amino, Trifluormethyl, 2-Fluorphenyl,
3-Fluorphenyl, 4-Fluorphenyl, 2,4-Difluorphenyl, 2,6-Difluorphenyl,

2,3,4,5-Tetrafluorphenyl oder Pentafluorphenyl sein kénnen.

29. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der

nachfolgenden

Formel 24 enthalten sind,

R1
)

wobei

X2 und R' Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X?ist Amino, X', X3, X*, R? bis R%, R* und R® die in Anspruch
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1 angegebene Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und R® auch gleich oder

ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

30. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 25 enthalten sind,

R1
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X! XZ\'TZ
8
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wobei

X2 und R? Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen annelllerten Heterocyclus aufbauen , X? &pe ist N oder O, wobei fiir X2 = O der
Substituent 31(%?1‘% X3, x4, R', R bis R®, R* und R¥ die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und R® auch gleiche oder ungleiche

Substituenten, wie Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

31. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 26a enthalten sind,

R® N3
8' 4 R
R7R R
TR
R6 R 262

worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X')-X?R" bedeutet,
R ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X3)-X*R?,
und wobei

R? und R®Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
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die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R", R* bis R®, R* und R¥ die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und R¥ auch gleich oder ungleich

Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

32. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 27a enthalten sind,

10
. R /Rz
R N
RS R3
I R4
R6 R 2a

worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R’ bedeutet,

R' ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X%)-X*R? ,

und wobei

R® und R* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen ankondensierten, gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne
weitere Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R', R? R* bis R®und R¥ die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und R* und R® sowie R® auch Halogen, Nitro, Cyano oder

Amino sein kann.

33. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 28a enthalten sind,

R1 0 R2
R8 rl\l
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worin R'® einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R" bedeutet,
R"" ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X%)-X‘R%,
und wobei

R* und R* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
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die einen geséttigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R" bis R®, R® bis R®und R? die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und R® und R¥ auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro,

Cyano oder Amino sein kénnen.

34. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 29 enthalten sind,

R8

R®
R7\

wobei

R* und X2 Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen ankondensierten, geséattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne
weitere Annelierung aufbauen, X®ist Imino,und X', X2, X*, R bis R?, R® bis R®, R* und
R® die in Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und R* und R¥ sowie R® auch
Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kann.

35. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 30 enthalten sind,
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wobeij

X2 und X* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes-sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen, X3 ist Imino,und X', X3, X*, R" bis R®, R* und R? die in
Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und

R* und R® sowie R* und R? auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder

Amino sein kénnen.

36. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 31 enthalten sind,
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wobei

X* und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen geséttigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen X* ist Amino,und X', X?, X%, R bis R, R bis R®, R* und R® die in
Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und

R* und R® sowie R* und R? auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder
Amino sein kénnen.

37. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 32 enthalten sind,
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wobei

X* und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen annellierten Heterocyclus aufbauen , X*ist N oder O, wobei fir X* = O der
Substituent R® entfallt; und X', X2, X, R" bis R, R, R®, R* und R¥ und die in Anspruch
1 genannte Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und R® auch gleich oder
ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kdnnen.

38. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 33a enthalten sind,
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worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R" bedeutet,

R ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X3)-X‘R®

und wobei

R® und R’ Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R" bis R®, R®, R*, R¥ die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen,

Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

39. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der

nachfolgenden
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Formel 34a enthalten sind,

34a

worin R'® einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X*R" bedeutet,

R ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X%)-X‘R®,

und wobei

R’ und R®Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen ankondensierten, geséattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne
weitere Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R" bis R®, R®und R* die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* auch Halogen, Nitro, Cyano oder

Amino sein kann.

40. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 35a enthalten sind,

R10 R2

w's
~
; RE R“'R3
RSN R*
,lqe R 152

worin R'° einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R" bedeutet,

R™ ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X*)-X'R®,

und wobei

R® und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R' bis R” und R* die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, und R* und R* auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano

oder Amino sein kdnnen.

41. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 36 enthalten sind,
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wobei

R® und X' Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kdnnen,

die einen ankondensierten, geséttigten oder ungeséttigten Heterocyclus mit oder ohne
weitere Annelierung aufbauen, X' gleich Imingfund X2, X3, X4 R'bis R”, R* und R® die
in Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* auch Halogen,
Nitro, Cyano oder Amino sein kann.

42. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 37 enthalten sind,

1

x4 xZR

'?2
R® Ne 3
R® rR

R7
SN R4
i
X4 AN X3

wobei

X" und X? sowie X* und X* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,X" und X sind Imino, X?und X* sowie

R bis R® die in Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und

R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kdnnen.
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43. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 38 enthalten sind,

wobei

R" und X? sowie R® und X* Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X bis X*, R? bis R*und R® bis R® die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und R* und R® sowie R* und R¥ auch gleich oder ungleich

Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

44. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 39 enthalten sind,

R

X! xZRz

RE ll\l
RB' R4I
R?

\’Tj R4
R4\ 3
>|< X

RS 39

wobei

X2 und R? sowie X* und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
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die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen und X' bis X%, R", R® bis R%, R” und R® die in Anspruch 1
genannte Bedeutung haben, und

R* und R® sowie R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder

Amino sein kbnnen.

45, Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 40a enthalten sind,

R1 0 R
/
RE N

\RS

7
Q\T R4
11
rRE R 40a

worin R® einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X*R" bedeutet,

R ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X%)-X‘R®,

und wobei ,

R? und R®sowie R® und R’ Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X' bis X*, R", R*, R®und R® die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, und '
R* und R® sowie R* und R¥ auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder

Amino sein kénnen.

46. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden

Formel 41a enthaiten sind,

worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X*R" bedeutet,
R ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X*)-X'R®,
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wobei

R® und R* sowie R” und R® Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X" bis X4, R', R?, R®, R® die in Anspruch 1 genannte
Bedeutung haben, und R* und R® auch gleich oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano
oder Amino sein kénnen.

47. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgénden

Formel 43 enthalten sind,

wobei

R* und X3 sowie R® und X' Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,

die einen geséattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen,und X" und X® sind Imino , X? und X* sowie R' bis R*und R® bis
R’ die in Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und R* und R® auch gleich oder
ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

48. Vorrichtung nach einem der Anspriche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 42a enthalten sind,
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worin R einen Nitrilrest -CN oder einen Rest -C(=X")-X?R" bedeutet,

R" ist ein Nitrilrest -CN oder ein Rest -C(=X%)-X‘R®,

und wobei

R* und R* sowie R® und R¥ Glieder eines 5- bis 6-gliedrigen Ringes sein kénnen,
die einen gesattigten oder ungesattigten Heterocyclus mit oder ohne weitere
Annelierung aufbauen und X’ bis X*, R" bis R*und R® bis R’ die in Anspruch 1

genannte Bedeutung haben.

49. Vorrichtung nach Anspruch 27 bis 48, worin die Verbindungen
aus den Anspriichen 27 - 48 in einer oder mehreren Emitterschichten im

Gemisch von 2 — 6 unterschiedlichen Vertretern in einem Device enthalten sind.

50. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, worin die Verbindungen der
nachfolgenden
Formel 3 oder 4 enthalten sind,

CN ﬁ@ CN F|<2
R® Ne 3 R® Ne 3
R RB! R4IR
R7\ 4 R7\ 4
N R A\ R
RS CN 3 R CN 4

wobei

R? bis R® die in Anspruch 1 genannte Bedeutung haben, und R* und R® auch gleich
oder ungleich Halogen, Nitro, Cyano oder Amino sein kénnen.

51. Neue 2,5-Diaminoterephthalséurederivate der Formel 19,

R1
|
1 2
X X\Ffz
R8 N\ga
R7
N R
&6
SxdNE



WO 03/019697 PCT/DE02/03110
125

wobeij

X'gleich O und X2 gleich O oder N ist; R? und R® sind Methylen (-CH,-), das durch
Trifluormethyl substituiert sein kann, R® und R’ sind gleich oder verschieden H,
C1-Cg-Alkyl, Aryl oder Heteroaryl und R* und R® sind gleich oder verschieden H, Alkyl,
Aryl oder Trifluormethyl, und R st null.

52.  Derivate nach Anspruch 51, worin Alkyl C1-C4-Alkyl ist, Aryl ist Phenyl oder
Naphthyl und Heteroaryl ist Pyridyl, Thienyl oder Furyl.

53. Neue 2,5-Diaminoterephthalsaurederivate der Formel 2,

R’
|
X X2 =2
8 I
R No_3
R® RET
R7\
e
RS
>l(4 3
R® 2
wobei

X" gleich O und X2 gleich O oder N ist; R? und R® sowie R® und R’ sind gleich oder
verschieden H, C1-Cg-Alkyl, Aryl oder Heteroaryl und R* und R® sowie R* und R? sind
ungleich H und gleich oder verschieden Alkyl, Aryl oder Trifluormethyl.

54. Derivate nach Anspruch 53, worin Alkyl C1-C4-Alkyl ist, Aryl ist Phenyl oder
Naphthyl und Heteroaryl ist Pyridyl, Thienyl oder Furyl.

55. Neue 2,5-Diaminoterephthalsaurederivate der Formel 3,

CN ||a2
8
R N\ ra
R?
\ITI R4
RS CN 3
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R? und R® sowie R® und R’ sind gleich oder verschieden H, C4-Cg-Alkyl, Aryl oder
Heteroaryl und R* und R® sind ungleich H und gleich oder verschieden Alkyl, Aryl oder
Trifluormethyl.

56.  Derivate nach Anspruch 55, worin Alkyl C1-C4-Alkyl ist, Aryl ist Phenyl oder
Naphthyl und Heteroaryl ist Pyridyl, Thienyl oder Furyl.

57. Neue 2,5-Diaminoterephthalsaurederivate der Formel 4,

CN Flzz
R® N 5
8| 4! R
<R R
~ R4
| 6
R CN 4
wobei

R? und R® sowie R® und R’ sind gleich oder verschieden H, C4-Cg-Alkyl, Aryl oder
Heteroaryl und R* und R® sowie R* und R® sind ungleich H und gleich oder verschieden

Alkyl, Aryl oder Trifluormethyl.

58. Derivate nach Anspruch 57, worin Alkyl C1-C4-Alkyl ist, Aryl ist Phenyl oder
Naphthyl und Heteroaryl ist Pyridyl, Thienyl oder Furyl.

59. Vorrichtung nach Anspruch 1, worin R'® und R die oben genannte Bedeutung
haben, R? und R® sind Wasserstoff oder C1-C4-Alkyl, vorzugsweise Methyl, R®
und R’ sind jeweils Phenyl, einfach oder zweifach substituiert durch H, Halogen,

CN, C1-C4-Alkyl vorzugsweise Methyl, C1-C4-Alkoxy vorzugsweise Methoxy,
Halo-C1-C4-alkyl vorzugsweise Halomethyl, oder Phenyl.

60. Vorrichtung nach Anspruch 22, worin X' bis X* Sauerstoff sind, R? und R* jeweils
durch gleiche oder verschiedene Reste H und C1-C4-Alkyl vorzugsweise Methyl
substituiert sind, R® und R7 sind jeweils Phenyl, einfach oder zweifach substituiert
durch H, Halogen, CN, C1-C4-Alkyl vorzugsweise Methyl, C1-C4-Alkoxy
vorzugsweise Methoxy, Halo-C1-C4-alkyl vorzugsweise Halomethyl, oder Phenyl,
und R*und R® Wasserstoff sind.
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