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(57)【要約】
　本発明は、有機エレクトロルミネッセンス素子および
その製造方法に関する。本発明は、低電圧かつ高効率な
トップエミッション型、あるいは透明有機ＥＬ素子を提
供する。本発明の有機ＥＬ素子は、支持基板上に陽極と
、有機ＥＬ層と、陰極がこの順に設けられ、前記有機Ｅ
Ｌ層は陽極側から、少なくとも正孔輸送層、発光層、電
子輸送層、電子注入層がこの順に設けられてなり、前記
正孔輸送層、発光層、電子輸送層は有機材料からなり、
かつ陰極が透明導電性酸化物材料からなり、電子注入層
が、光学バンドギャップが２．１ｅＶ以上の、ｎ型カル
コゲナイド半導体からなることを特徴とする。また、本
発明の有機ＥＬ素子の製造方法は、ｎ型カルコゲナイド
半導体からなる電子注入層を、プラズマ放電を用いない
物理気相成長法で形成することを特徴とする。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　支持基板上に陽極と、有機ＥＬ層と、陰極がこの順に設けられ、前記有機ＥＬ層は陽極
側から、少なくとも正孔輸送層、発光層、電子輸送層、電子注入層がこの順に設けられて
なり、前記正孔輸送層、発光層、電子輸送層は有機材料からなり、かつ陰極が透明導電性
酸化物からなる有機ＥＬ素子であって、前記電子注入層が、光学バンドギャップが２．１
ｅＶ以上の、ｎ型カルコゲナイド半導体からなることを特徴とする有機ＥＬ素子。
【請求項２】
　前記電子注入層に、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素の中から選ばれた一種以上のハロゲン
元素が添加されていることを特徴とする請求項１に記載の有機ＥＬ素子。
【請求項３】
　前記電子注入層に、ホウ素、アルミニウム、ガリウム、インジウムの中から選ばれた一
つ以上の金属元素が添加されていることを特徴とする請求項１に記載の有機ＥＬ素子。
【請求項４】
　前記ｎ型カルコゲナイド半導体が、硫化亜鉛（ＺｎＳ）、硫化マンガン（ＭｎＳ）、硫
化亜鉛マンガン（ＭｎｘＺｎ１－ｘＳ）のいずれかであることを特徴とする請求項１に記
載の有機ＥＬ素子。
【請求項５】
　前記ｎ型カルコゲナイド半導体が、硫化ランタン（ＬａＳ）、硫化セリウム（ＣｅＳ）
、硫化プラセオジウム（ＰｒＳ）、硫化ネオジウム（ＮｄＳ）のいずれか、またはこれら
の混合組成からなる希土類ｎ型カルコゲナイド半導体であることを特徴とする請求項１に
記載の有機ＥＬ素子。
【請求項６】
　支持基板上に陽極と、有機ＥＬ層と、陰極がこの順に設けられ、前記有機ＥＬ層は陽極
側から、少なくとも正孔輸送層、発光層、電子輸送層、電子注入層がこの順に設けられて
なり、前記正孔輸送層、発光層、電子輸送層は有機材料からなり、かつ陰極が透明導電性
酸化物からなる有機ＥＬ素子の製造方法であって、前記電子注入層を、プラズマ放電を用
いない物理気相成長法で形成することを特徴とする有機ＥＬ素子の製造方法。
【請求項７】
　前記物理気層成長法が、抵抗加熱蒸着法、電子ビーム蒸着法、およびパルスレーザ堆積
（レーザアブレーション）法からなる群から選ばれるいずれか１種であることを特徴とす
る請求項６に記載の有機ＥＬ素子の製造方法。
【請求項８】
　前記陰極の形成方法が、スパッタリング法によることを特徴とする請求項６に記載の有
機ＥＬ素子の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、有機エレクトロルミネッセンス素子（以下有機ＥＬ素子とも称する）および
その製造方法を提供することを目的とする。特に、本発明は高発光効率で、低消費電力な
透明有機ＥＬ素子、（特に、トップエミッション型有機ＥＬ素子）及びその製造方法を提
供することを目的とする。この有機ＥＬ素子は、フラットパネルディスプレイおよび照明
用光源、特にアクティブマトリクス（ＡＭ）駆動有機ＥＬディスプレイおよび有機ＥＬ照
明に応用可能である。
【背景技術】
【０００２】
　有機ＥＬ素子は低電圧で高い電流密度が実現できるため、高い発光輝度および発光効率
を実現することができ、近年、液晶ディスプレイのようなフラットパネルディスプレイへ
の応用が既に実用化され、また、照明用光源としても期待されている。
【０００３】



(3) JP WO2010/119503 A1 2010.10.21

10

20

30

40

50

　この有機ＥＬ素子は、少なくとも発光層を含む有機ＥＬ層、ならびに有機ＥＬ層を挟持
する陽極および陰極を含む。光を取り出す側の電極は、発光層からのＥＬ光に対し高透過
率であることが求められている。光取り出し側の電極を構成する材料として、通常、例え
ば、インジウム－スズ酸化物（ＩＴＯ）、インジウム－亜鉛酸化物（ＩＺＯ）、インジウ
ム－タングステン酸化物（ＩＷＯ）等の透明導電性酸化物材料が用いられる。これらの透
明導電性酸化物材料は、仕事関数が約５ｅＶと比較的大きいので有機材料への正孔注入電
極（陽極）として用いられる。
【０００４】
　有機ＥＬ素子の発光は、発光層材料の最高占有分子軌道（ＨＯＭＯ、一般にイオン化ポ
テンシャルとして計測される）へ注入された正孔と、最低非占有分子軌道（ＬＵＭＯ、一
般に電子親和力として測定される）へ注入された電子が再結合することによって生成され
た励起子の励起エネルギーが緩和するときに光を放出することによって得られる。有機Ｅ
Ｌ素子としては、発光層への正孔注入と電子注入を効率的に行うために、一般的に、発光
層の他に、正孔注入層、正孔輸送層、電子輸送層、電子注入層のいずれかまたは全てを用
いた積層構造がとられている。
【０００５】
　従来は、透明な支持基板上に、下部電極としてＩＴＯからなる陽極を形成し、その上に
有機ＥＬ層として正孔注入輸送層、発光層、電子注入輸送層などを順次形成し、その上に
上部電極としてＡｌ等の金属膜からなる陰極を形成し、支持基板側から光を取り出すタイ
プ（ボトムエミッションタイプ）の有機ＥＬ素子が一般的であった。
【０００６】
　しかし、近年、フラットパネルディスプレイとしての応用においては、高輝度、低消費
電力が見込めることから、画素毎にアモルファスＳｉやポリＳｉからなる薄膜トランジス
タ（ＴＦＴ）によるスイッチング素子を設けて、その上に有機ＥＬ素子を形成するＡＭ駆
動有機ＥＬディスプレイが主流となってきている。
【０００７】
　この場合、スイッチング素子が不透明であるため、画素の開口率（発光面積）が低下す
るという問題がある。この画素の開口率低下を防ぐ手段として、上部電極を透明にして光
を成膜面側から取り出すタイプ（トップエミッション型）の有機ＥＬ素子を適用すること
が望ましくなっている。
【０００８】
　透明電極を上部電極とする場合、下部反射電極を陽極として、正孔注入／輸送層、発光
層、および電子注入／輸送層を順次形成して上部透明電極を陰極とする手法（非特許文献
１参照）と、下部反射電極を陰極として、その上に電子注入／輸送層、発光層、および正
孔注入／輸送層を順次形成し、上部透明電極を陽極とする手法（非特許文献２参照）があ
る。
【０００９】
　特に、ポリＳｉ－ＴＦＴをスイッチング素子として用いる場合は、スイッチング回路構
成の点から下部電極を陽極とすることが一般的であり、上部透明電極を陰極とするニーズ
が高い。
【００１０】
　上部透明陰極にはＭｇ－Ａｇ合金等の金属薄膜が用いられることがある。しかしながら
金属薄膜を用いた上部透明電極には、金属が可視光を少なからず吸収するため発光強度が
低下するという問題があり、また、高反射性であるためにマイクロキャビティ効果を伴い
、下部反射電極と金属薄膜間の距離を決める有機層の膜厚分布制御を非常に精巧に制御す
る必要が生じるという問題もある。そのため、従来陽極に用いてきた透明導電性酸化物材
料を上部透明陰極として用いることが望まれている。
【００１１】
　ところが、透明導電性酸化物材料をスパッタリグ法等によって有機ＥＬ層の上に堆積さ
せる際に、有機物からなる発光層材料および／または、電子注入輸送材料が容易に酸化さ
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れるおそれがある。これらの材料の酸化は、その機能を劣化させ、有機ＥＬ素子の発光効
率を著しく損なうおそれがある。
【００１２】
　この有機ＥＬ層の酸化による劣化の問題を解決する方法として、透明導電性酸化物材料
からなる電極と電子輸送層との間に、ダメージ緩和層を設ける方法が従来用いられてきた
。ダメージ緩和層としては、陰極材料として用いられてきたＭｇ－Ａｇ合金の非常に薄い
膜（非特許文献１参照）、および銅フタロシアニン（ＣｕＰｃ）薄膜（非特許文献３参照
）が提案されている。
【００１３】
　一方、無機材料からなる電子注入層を電子輸送層上に設けることにより、スパッタリン
グ法によるダメージを防止する方法も提案されている（特許文献１参照）。
【００１４】
　また、無機半導体からなる正孔注入／輸送層および／または電子注入／輸送層を有機Ｅ
Ｌ素子の電荷注入／輸送層に適用する方法が提案されている（特許文献２－７）。特許文
献２－７に記載の技術は、以下に挙げる当時の有機ＥＬ素子の課題に鑑みて提案されたも
のである。
・有機半導体は真性半導体であって、無機半導体と比べて電荷密度が極めて少ない。また
、有機半導体は電荷の移動度も小さいので、その電気伝導度が低く、有機ＥＬ素子の駆動
電圧を高くする必要がある。
・有機半導体材料の耐熱性が低いため、信頼性および／または熱安定性に欠ける。
【００１５】
　無機半導体層をトップエミッション型あるいは透明有機ＥＬ素子に適用する場合、無機
半導体層は発光層から見て光取出し側に形成されるため、可視光、少なくとも発光層から
放射される光に対して透明であることが求められ、この観点からＳｉＣ、ＳｉＮ、ａ－Ｃ
（アモルファスカーボン）、酸化物半導体、II－VI族化合物半導体、III－Ｖ族化合物半
導体等が好ましく用いられる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１６】
【特許文献１】特開２０００－３４０３６４号公報
【特許文献２】特開昭６２－７６５７６号公報
【特許文献３】特開平１－３１２８７４号公報
【特許文献４】特開平２－１９６４７５号公報
【特許文献５】特開平３－７７２９９号公報
【特許文献６】特開平３－２１０７９２号公報
【特許文献７】特開平１１－１４９９８５号公報
【非特許文献】
【００１７】
【非特許文献１】Nature、 Vol. 380（1996年3月7日）29頁
【非特許文献２】Applied Physics Letters、Vol. 70 Iss. 22（1997年6月2日）2954頁
【非特許文献３】Applied Physics Letters、Vol. 72 Iss. 17（1998年4月27日）2138頁
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１８】
　ダメージ緩和層として金属薄膜を用いる方法（非特許文献１）においては、十分なダメ
ージ緩和効果を得るためには、金属薄膜の膜厚を厚くする必要がある。しかし、金属薄膜
の膜厚を厚くすると、発光層からの光を吸収してしまう問題が浮上してくる。また、ダメ
ージ緩和層としてＣｕＰｃを用いる方法（非特許文献３）は、ダメージ緩和層における光
吸収の問題は軽減される。しかしながら、電子輸送層へのＣｕＰｃの電子注入性が十分で
はないために、素子の駆動電圧が高くなり、かつ、発光効率が低下してしまうという課題
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を抱えている。
【００１９】
　また、無機材料からなる電子注入層を電子輸送層上に設けることにより、スパッタリン
グ法によるダメージを防止する方法（特許文献１）では、無機電子注入層は、アルカリ金
属酸化物、アルカリ土類金属酸化物、あるいはランタノイド系元素の酸化物であり、無機
電子注入層自体の電気伝導性が高くない。そこで、膜厚を薄くして素子の駆動電圧を低下
させる効果と、膜厚を厚くして電子輸送層のダメージを緩和する効果との間で、トレード
オフの課題を有している。また、形成方法によっては依然として無機電子注入層に隣接す
る有機電子輸送層の酸化劣化を引起すおそれがある。
【００２０】
　また、トップエミッション型あるいは透明有機ＥＬ素子に適用するにあたり、無機半導
体層としてＳｉＣ、ＳｉＮ、ａ－Ｃを用いる方法（特許文献２－７）においては、その形
成には、通常、プラズマ化学気相成長法（ＰＥＣＶＤ）、スパッタリング法が用いられる
。したがって、発光層を含む有機ＥＬ層がこれら無機半導体層形成時のプラズマに曝され
ることにより劣化してしまうという課題を有している。
【００２１】
　また、無機半導体層として酸化物半導体を用いる場合、酸化物半導体の伝導電子のエネ
ルギー準位である価電子帯が、有機発光層、有機電子輸送層の伝導電子のエネルギー準位
である最低非占有分子軌道（ＬＵＭＯ）準位より大幅に深いことが多い。そのため、有機
層／無機半導体層界面での電子輸送におけるポテンシャル障壁が大きくなることにより、
駆動電圧が上昇し、実際の適用が困難な場合が多い。加えて、酸化物半導体層形成時に供
給される酸素によって、下地の有機層を酸化劣化させてしまうという課題も有している。
【００２２】
　本発明は、前述の課題に鑑みてなされたものであり、透明導電性酸化物からなる上部陰
極をスパッタリング法などにより形成しても有機機能層の酸化劣化がなく、かつ低駆動電
圧で高効率なトップエミッション型、あるいは透明の有機ＥＬ素子を提供することである
。
【課題を解決するための手段】
【００２３】
　即ち、本発明の有機ＥＬ素子は、支持基板上に陽極と、有機ＥＬ層と、陰極がこの順に
設けられ、前記有機ＥＬ層は陽極側から、少なくとも正孔輸送層、発光層、電子輸送層、
電子注入層がこの順に設けられてなり、前記正孔輸送材料、発光層材料、電子輸送材料は
有機材料からなり、かつ陰極が透明導電性酸化物からなる有機ＥＬ素子であって、前記電
子注入層が、光学バンドギャップが２．１ｅＶ以上の、ｎ型カルコゲナイド半導体からな
ることを特徴とする。
【００２４】
　また、本発明の有機ＥＬ素子の製造方法は、支持基板上に陽極と、有機ＥＬ層と、陰極
がこの順に設けられ、前記有機ＥＬ層は陽極側から、少なくとも正孔輸送層、発光層、電
子輸送層、電子注入層がこの順に設けられてなり、前記正孔輸送材料、発光層材料、電子
輸送材料は有機材料からなり、かつ陰極が透明導電性酸化物からなる有機ＥＬ素子の製造
方法であって、前記ｎ型カルコゲナイド半導体からなる電子注入層を、プラズマ放電を用
いない物理気相成長法で形成することを特徴とする。
【発明の効果】
【００２５】
　以上のような構成をとる有機ＥＬ素子においては、有機物からなる電子輸送層と上部陰
極との間にｎ型カルコゲナイド半導体からなる無機半導体層が形成されているため、上部
陰極として透明導電性酸化物をスパッタリング法によって形成しても、発光層または電子
輸送層の酸化劣化が防止される。加えて、無機半導体層形成時にも発光層、電子輸送層へ
の劣化を引起すことがない。また、ｎ型カルコゲナイド半導体電子注入層が、透明酸化物
陰極から電子を効率的に引抜くとともに、有機電子輸送層を発光層とｎ型カルコゲナイド
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半導体電子注入層の間に配置することにより、電子注入層から発光層への電子輸送障壁の
緩和、発光層から電子注入層への正孔注入阻止性能を付与することができ、低電圧、高効
率なトップエミッション型、あるいは透明有機ＥＬ素子を実現することが可能となる。
【図面の簡単な説明】
【００２６】
【図１】図１は、本発明の有機ＥＬ素子の一例を示す概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００２７】
　以下に図面を参照しながら本発明を説明する。
【００２８】
　本発明の有機ＥＬ素子１００の構成の一例を示す模式図を図１に示す。図示されている
有機ＥＬ素子１００は、基板１０１上に陽極１０２、正孔注入層１０３、正孔輸送層１０
４、発光層１０５、電子輸送層１０６、電子注入層１０７、陰極１０８がこの順に積層し
てなる層構造を有している。この層構成は従来技術で示された構造と同様である。
【００２９】
　ただし、本発明の有機ＥＬ素子は、トップエミッション型あるいは透明の有機ＥＬ素子
であるため、陰極は光透過性であり、透明導電性酸化物材料からなる。トップエミッショ
ン型の場合、発光層から放射される光は、陰極を通して視認される。また、陽極も透明導
電性酸化物材料からなる透明有機ＥＬ素子の場合、陽極も光透過性となり、発光層から放
射される光は、陽極側と陰極側の双方から視認される。
【００３０】
　図１において、正孔注入層１０３は、陽極１０２から正孔輸送層１０４への正孔注入を
促進するために設けられているが、必ずしも正孔注入層１０３を必要とするものではない
。
【００３１】
　また、従来、無機半導体を電子注入層１０７に用いていた場合と同様に、ｎ型カルコゲ
ナイド半導体を電子注入層１０７に用いた場合も、有機物からなる電子輸送層１０６を省
略して発光層１０５上に直接に電子注入層１０７を形成する構成をとることも考えられる
。ただし、この場合、駆動電圧の上昇、発光効率の低下などの不具合を生じることが多い
。これは、有機ＥＬ素子において、発光層１０５に隣接する電子輸送層１０６には、１）
発光層１０５へ電子を効率的に注入する機能、２）発光層１０５から陰極１０８方向へ移
動する正孔を阻止する機能、の２つの機能が求められている。しかしながら、ｎ型カルコ
ゲナイド半導体を用いた電子注入層１０７ではこれらの機能を同時に満足することが難し
いことに起因し、前述の不具合が発生する。
【００３２】
　従って、本発明においては、発光層１０５と、ｎ型カルコゲナイド半導体からなる電子
注入層１０７の間に、有機物からなる電子輸送層１０６を設けておく必要がある。電子輸
送層１０６を形成する有機物は、下記に詳述するように多種の材料の中から発光層材料に
合せて選択することができ、発光効率の低下や駆動電圧の上昇といった課題を解決するこ
とが可能となる。
【００３３】
　以下、各層に関して詳細を説明する。
【００３４】
［基板］
　本発明に用いることのできる基板１０１は、一般的にフラットパネルディスプレイで用
いられているアルカリガラス基板、ノンアルカリガラス基板のほか、シリコン基板、ポリ
カーボネートなどのプラスチック基板、プラスチックフィルム、ステンレス箔上に絶縁膜
を形成したものなどを用いることができる。トップエミッション型有機ＥＬ素子を作製す
る場合は、特に基板１０１は透明である必要はない。一方、透明有機ＥＬ素子を作製する
場合は、光透過性の基板を用いる必要がある。
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【００３５】
　プラスチック材料などのガス透過性、特に水蒸気および/または酸素を透過する基板の
場合には、その基板に別途ガスバリア機能を持った膜を形成することが必要となる。
【００３６】
［陽極］
　本発明の有機ＥＬ素子に用いられる陽極１０２は、光透過性でも光反射性でもよい。陽
極１０２を光透過性とする場合は、一般的に知られている、ＩＴＯ（インジウム－スズ酸
化物）、ＩＺＯ（インジウム－亜鉛酸化物）、ＩＷＯ（インジウム－タングステン酸化物
）、ＡＺＯ（Ａｌドープ亜鉛酸化物）、ＧＺＯ（Ｇａドープ亜鉛酸化物）等の透明導電性
酸化物材料を用いて形成することができる。また、ポリ（３，４－エチレンジオキシチオ
フェン）：ポリ（スチレンスルホネート）（ＰＥＤＯＴ：ＰＳＳ）などの高導電性高分子
材料を用いることもできる。
【００３７】
　トップエミッション型有機ＥＬ素子を作製する場合、陽極１０２は光反射性の金属材料
単体、あるいは前述の透明導電性酸化物材料と光反射性金属材料の積層構造体とすること
もできる。また、基板１０１上に金属膜による光反射層を形成し、その上に絶縁層を介し
て透明導電性酸化物材料からなる陽極１０２を形成し、光反射層と陽極１０２を電気的に
接続させない構成としてもよい。
【００３８】
　光反射性の陽極１０２または光反射層を形成する金属材料は、高反射率の金属、アモル
ファス合金または微結晶性合金、あるいはそれらの積層体を用いることができる。高反射
率の金属は、Ａｌ、Ａｇ、Ｔａ、Ｚｎ、Ｍｏ、Ｗ、Ｎｉ、Ｃｒなどを含む。高反射率のア
モルファス合金は、ＮｉＰ、ＮｉＢ、ＣｒＰおよびＣｒＢなどを含む。高反射率の微結晶
性合金は、ＮｉＡｌ、銀合金などを含む。
【００３９】
［有機ＥＬ層］
　図１に示す構成では、有機ＥＬ層は、正孔注入層１０３、正孔輸送層１０４、発光層１
０５、電子輸送層１０６、および電子注入層１０７が陽極１０２側からこの順に積層され
て形成されている。前述のように、正孔注入層１０３は任意選択的に設けてもよい層であ
る。
【００４０】
［正孔注入層］
　本発明における有機ＥＬ素子の正孔注入層１０３に用いることのできる材料は、トリア
リールアミン部分構造、カルバゾール部分構造、オキサジアゾール部分構造を有する材料
など、一般に有機ＥＬ素子または有機ＴＦＴ素子で用いられている正孔輸送材料を含む。
【００４１】
　具体的には、例えば、Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－Ｎ，Ｎ’－ビス（３－メチルフェニル）
－１，１’－ビフェニル－４，４’－ジアミン（ＴＰＤ）、Ｎ，Ｎ，Ｎ’，Ｎ’－テトラ
キス（４－メトキシフェニル）－ベンジジン（ＭｅＯ－ＴＰＤ）、４，４’，４”－トリ
ス｛１－ナフチル（フェニル）アミノ｝トリフェニルアミン（１－ＴＮＡＴＡ）、４，４
’，４”－トリス｛２－ナフチル（フェニル）アミノ｝トリフェニルアミン（２－ＴＮＡ
ＴＡ）、４，４’，４”－トリス（３－メチルフェニルフェニルアミノ）トリフェニルア
ミン（ｍ－ＭＴＤＡＴＡ）、４，４’－ビス｛Ｎ－（１－ナフチル）－Ｎ－フェニルアミ
ノ｝ビフェニル（ＮＰＢ）、２，２’，７，７’－テトラキス（Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミ
ノ）－９，９’－スピロビフルオレン（Ｓｐｉｒｏ－ＴＡＤ）、Ｎ，Ｎ’－ジ（ビフェニ
ル－４－イル）－Ｎ，Ｎ’－ジフェニル－（１，１’－ビフェニル）－４，４’－ジアミ
ン（ｐ－ＢＰＤ）、トリ（ｏ－ターフェニル－４－イル）アミン（ｏ－ＴＴＡ）、トリ（
ｐ－ターフェニル－４－イル）アミン（ｐ－ＴＴＡ）、１，３，５－トリス［４－（３－
メチルフェニルフェニルアミノ）フェニル］ベンゼン（ｍ－ＭＴＤＡＰＢ）、４，４’，
４”－トリス－９－カルバゾリルトリフェニルアミン（ＴＣＴＡ）等を用いて、正孔注入
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層１０３を形成することができる。
【００４２】
　また、これらの一般的な材料の他に、各有機電子材料メーカーが市販している正孔輸送
性材料などを使用して正孔注入層１０３を形成することもできる。
【００４３】
　また、正孔注入層１０３に電子受容性ドーパントを添加（ｐタイプドーピング）しても
よい。電子受容性ドーパントとしては、例えば、テトラシアノキノジメタン誘導体などの
有機半導体、具体的には、２，３，５，６－テトラフルオロ－７，７，８，８－テトラシ
アノキノジメタン（Ｆ４－ＴＣＮＱ）等を用いることができる。また、酸化モリブデン（
ＭｏＯ３）、酸化タングステン（ＷＯ３）、酸化バナジウム（Ｖ２Ｏ５）などの無機半導
体も電子受容性ドーパントとして用いることができる。
【００４４】
［正孔輸送層］
　本発明における有機ＥＬ素子の正孔輸送層１０４に用いることのできる材料は、前記正
孔注入層で例示したような、有機ＥＬ素子または有機ＴＦＴの正孔輸送材料に使用される
公知のものの中から任意のものを選択して用いることができる。一般的には、発光層１０
５への正孔注入性を促進するという観点から、陽極１０２の仕事関数Ｗａ、正孔注入層１
０３のイオン化ポテンシャルＩｐ（ＨＩＬ）、正孔輸送層１０４のイオン化ポテンシャル
Ｉｐ（ＨＴＬ）、および発光層１０５のイオン化ポテンシャルＩｐ（ＥＭＬ）が、
　　　　　Ｗａ≦Ｉｐ（ＨＩＬ）＜Ｉｐ（ＨＴＬ）＜Ｉｐ（ＥＭＬ）
の関係を満たすことが好ましい。
【００４５】
［発光層］
　発光層１０５の材料は、所望する色調に応じて選択することが可能であり、例えば青色
から青緑色の発光を得るためには、ベンゾチアゾール系、ベンゾイミダゾール系、ベンゾ
オキサゾール系などの蛍光増白剤、スチリルベンゼン系化合物、芳香族ジメチリデイン系
化合物などを使用することが可能である。具体的には、青色から青緑色に発光する材料と
して、９，１０－ジ（２－ナフチル）アントラセン（ＡＤＮ）、４，４’－ビス（２、２
’－ジフェニルビニル）ビフェニル（ＤＰＶＢｉ）、２－メチル－９，１０、ジ（２－ナ
フチル）アントラセン（ＭＡＤＮ）、９，１０－ビス－（９，９－ビス（ｎ－プロピル）
フルオレン－２－イル）アントラセン（ＡＤＦ）、９－（２－ナフチル）－１０－（９，
９－ビス（ｎ－プロピル）－フルオレン－２－イル）アントラセン（ＡＮＦ）などを用い
ることができる。
【００４６】
　発光層１０５には、蛍光色素をドープしてもよく、発光ドーパントとして用いる色素材
料は、所望の色調に応じて選ぶことができる。具体的には、発光ドーパントとして、従来
から知られている、ペリレン、ルブレンなどの縮合環誘導体、キナクリドン誘導体、フェ
ノキサゾン６６０、４－（ジシアノメチレン）－２－メチル－６－（ｐ－ジメチルアミノ
スチリル）－４Ｈ－ピラン（ＤＣＭ）、４－（ジシアノメチレン）－６－メチル－２－［
２－（ジュロリディン９－イル）エチル］－４Ｈ－ピラン（ＤＣＭ２）、４－（ジシアノ
メチレン）－２－メチル－６－（１，１，７，７－テトラメチルジュロリジル－９－エニ
ル）－４Ｈ－ピラン（ＤＣＪＴ）、４－（ジシアノメチレン）－２－ｔ－ブチル－６－（
１，１，７，７－テトラメチルジュロリジル－９－エニル）－４Ｈ－ピラン（ＤＣＪＴＢ
）などのジシアノメチレン誘導体、ペリノン、クマリン誘導体、パイロメタン誘導体、シ
アニン色素などが使用できる。
【００４７】
　また、本発明において、発光色の色調を整えるために、同一発光層材料内に複数の発光
ドーパントを添加することもできる。
【００４８】
［電子輸送層］
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　本発明において、発光層１０５とｎ型カルコゲナイド半導体からなる電子注入層１０７
との間に設ける電子輸送層１０６は、素子の性能を引き出す上で重要である。電子輸送層
１０６は一般的に知られている有機電子輸送材料の中から選ばれる、電子輸送性に優れた
材料で構成されていることが好ましい。また、電子輸送層１０６を構成する材料の電子親
和力は、発光層１０５を構成する材料の電子親和力と電子注入層１０７を構成するｎ型カ
ルコゲナイド半導体の電子親和力の間の値を取ることが望ましい。更に、電子輸送層１０
６のイオン化ポテンシャルＩｐ（ＥＴＬ）は、発光層１０５のイオン化ポテンシャルＩｐ
（ＥＭＬ）よりも大きいことが望ましい。
【００４９】
　そのような電子輸送性材料として、具体的には、３－フェニル－４－（１’－ナフチル
）－５－フェニル－１，２，４－トリアゾール（ＴＡＺ）のようなトリアゾール誘導体；
１，３－ビス［（４－ｔ－ブチルフェニル）－１，３，４－オキサジアゾール］フェニレ
ン（ＯＸＤ－７）、２－（４－ビフェニリル）－５－（４－ｔ－ブチルフェニル）－１，
３，４－オキサジアゾール（ＰＢＤ）、１，３，５－トリス（４－ｔ－ブチルフェニル－
１，３，４－オキサジアゾリル）ベンゼン（ＴＰＯＢ）のようなオキサジアゾール誘導体
；５，５’－ビス（ジメシチルボリル）－２，２’－ビチオフェン（ＢＭＢ－２Ｔ）、５
，５’－ビス（ジメシチルボリル）－２，２’：５’２’－ターチオフェン（ＢＭＢ－３
Ｔ）のようなチオフェン誘導体；アルミニウムトリス（８－キノリノラート）（Ａｌｑ３

）のようなアルミニウム錯体；４，７－ジフェニル－１，１０－フェナントロリン（ＢＰ
ｈｅｎ）、２，９－ヂメチル－４，７－ジフェニル－１，１０－フェナントロリン（ＢＣ
Ｐ）のようなフェナントロリン誘導体；２，５－ジ－（３－ビフェニル）－１，１，－ジ
メチル－３，４－ジフェニルシラシクロペンタジエン（ＰＰＳＰＰ）、１，２－ビス（１
－メチル－２，３，４，５－テトラフェニルシラシクロペンタジエニル）エタン（２ＰＳ
Ｐ）、２，５－ビス－（２，２－ビピリジン－６－イル）－１，１－ジメチル－３，４－
ジフェニルシラシクロペンタジエン（ＰｙＰｙＳＰｙＰｙ）のようなシロール誘導体など
を含む。
【００５０】
［電子注入層］
　本発明において、電子注入層１０７にはｎ型カルコゲナイド半導体からなる無機半導体
層を用いる。電子注入層１０７の上に設けられる陰極１０８は後述のように、透明導電性
酸化物材料からなり、スパッタリング法あるいはリアクティブプラズマ成膜法などで成膜
される。電子注入層１０７として無機材料を用いると、この陰極１０８成膜時に電子注入
層１０７に隣接する有機物からなる電子輸送層１０６、または発光層１０５にスパッタリ
ング法またはプラズマ成膜法によるダメージを与えないようにすることができ、また、有
機層（電子輸送層１０６および発光層１０５）の酸化劣化を防止することができる。
【００５１】
　また、本発明においては、電子注入層１０７として無機半導体の中からカルコゲナイド
半導体を選択している。先行技術文献で公知の材料のうち、Ｓｉ、ＳｉＣ、ＳｉＮ、III
－Ｖ族半導体、アモルファスカーボン（ａ－Ｃ）などの無機材料を用いても陰極形成時の
有機層の保護は可能であるが、これらの無機材料を成膜する際に、有機層の結晶化を防ぐ
ため、基板加熱しない成膜方法を採用する必要がある。このような成膜法として、ＰＥＣ
ＶＤ、スパッタリング法などを挙げることができる。しかしながら、これらの成膜法は下
地となる有機層にプラズマ暴露による損傷を与えるおそれが高く、不適切である。
【００５２】
　また、電子注入層１０７として蒸着法などで形成できる酸化物半導体を用いることも考
えられるが、前述のように、酸化物半導体は、電子注入層１０７／電子輸送層１０６界面
での電子輸送ポテンシャル障壁の増大による駆動電圧の上昇、形成時の酸素による下地の
有機層の酸化劣化という課題を有している。
【００５３】
　これに対して、ｎ型カルコゲナイド半導体は、１）電子注入層成膜時に下地の有機層酸
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化を起しにくい、２）プラズマプロセスを用いず、かつ基板を加熱せずに形成可能である
、３）伝導帯準位が酸化物よりも浅いものが多く、有機電子輸送層のＬＵＭＯとマッチン
グし易いという特徴を有する。かつ、カルコゲナイド半導体を構成する金属元素、例えば
、Ｓ、Ｓｅ、およびＴｅの電気陰性度は、それぞれ、２．５８、２．５５、および２．１
であり、Ｏの３．４４と比べて低い。そのため、下地となる有機層の酸化劣化を格段に起
しにくく、有機ＥＬ素子の特性劣化を防止することができる。ｎ型カルコゲナイド半導体
を用いることによって、隣接する有機物からなる電子輸送層１０６、または発光層１０５
への電子注入性に優れた電子注入層１０７を得ることができる。以上の理由から、本発明
においては、電子注入層１０７としてｎ型カルコゲナイド半導体を用いる。
【００５４】
　また、太陽電池等に利用されている多くのｎ型カルコゲナイド半導体は、光学バンドギ
ャップが狭く、可視光に吸収を持つものが多い。しかしながら、ＥＬ光を効率よく素子外
に取出すために、発光層１０５の発光域での吸収が少ないことが重要である。光学バンド
ギャップが２．１ｅＶ以上であるカルコゲナイド半導体を用いることで発光層１０５の発
光域での吸収を抑えることが可能となる。この要件は、有機ＥＬ素子の発光色によってよ
り好ましい条件が変わり、赤色発光素子の場合には２．1ｅＶ以上であればよいが、緑色
発光素子の場合には２．４ｅＶ以上、青色発光素子の場合には２．６ｅＶ以上であること
がより好ましい。
【００５５】
　ｎ型カルコゲナイド半導体として、具体的には、硫化亜鉛（ＺｎＳ）、硫化マンガン（
ＭｎＳ）、これらの混合組成である硫化亜鉛マンガン（ＭｎｘＺｎ１－ｘＳ）あるいは、
前記材料でＳをＳｅまたはＴｅに置き換えた材料を用いることができる。この他に、硫化
ランタン（ＬａＳ）、硫化セリウム（ＣｅＳ）、硫化プラセオジウム（ＰｒＳ）、硫化ネ
オジウム（ＮｄＳ）のいずれか、あるいは、前記材料でＳをＳｅまたはＴｅに置き換えた
材料、またはこれらの混合組成からなる希土類ｎ型カルコゲナイド半導体を好適に用いる
ことができる。
【００５６】
　また、ｎ型カルコゲナイド半導体からなる電子注入層１０７に、ｎ型ドーパントとなる
不純物を添加することが好ましい。ｎ型ドーパントを添加することによって、仕事関数の
大きい透明導電性酸化物を陰極材料に用いても、良好な電子注入性を得ることができる。
また、電子注入層１０７の電気伝導度が向上し、厚膜化しても素子の駆動電圧上昇を防ぐ
ことができる。これにより、膜厚選択性の幅が広がり光学設計の自由度が広がる、あるい
は陰極―陽極間短絡不良を防止できるといった効果を奏することができる。
【００５７】
　ｎ型ドーパントとしては、フッ素、塩素、臭素、ヨウ素の中から選ばれた一つ以上のハ
ロゲン元素、あるいはホウ素、アルミニウム、ガリウム、インジウムの中から選ばれた一
つ以上の金属元素を用いることができる。
【００５８】
［陰極］
　従来、陰極１０８としては仕事関数の小さい（４．０ｅＶ以下）金属、合金、電気伝導
性化合物及びこれらの混合物を電極物質とするものが好ましく用いられていたが、本発明
に用いられる陰極１０８は、光透過性が要求されるため、透明導電性酸化物材料を含む。
【００５９】
　透明導電性酸化物材料は、陽極材料で紹介した、ＩＴＯ（インジウム－スズ酸化物）、
ＩＺＯ（インジウム－亜鉛酸化物）、ＩＷＯ（インジウム－タングステン酸化物）、ＡＺ
Ｏ（Ａｌドープ亜鉛酸化物）、ＧＺＯ（Ｇａドープ亜鉛酸化物）等の材料を含む。
【００６０】
　次に本発明の有機ＥＬ素子の製造方法につき説明する。
　まず、基板１０１の上に陽極１０２を形成する。陽極１０２が透明導電性酸化物材料、
高反射率の金属、アモルファス合金または微結晶性合金からなる場合は、蒸着法、スパッ
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タリング法などの当該技術において知られている任意の方法で形成することができる。
【００６１】
　また、陽極１０２がＰＥＤＯＴ：ＰＳＳ等の導電性高分子材料からなる場合は、スピン
コート法、インクジェット法、印刷など当該技術で知られている任意の方法で形成するこ
とができる。
【００６２】
　正孔注入層１０３、正孔輸送層１０４、発光層１０５、および電子輸送層１０６はいず
れも有機物あるいは有機物金属錯体からなり、これらの層を劣化させないため、プラズマ
プロセスを用いずに薄膜が形成可能な物理気相成長法により成膜する。
【００６３】
　電子注入層１０７の形成は、隣接する有機材料からなる電子輸送層１０６あるいは発光
層１０５への劣化を防ぐために、プラズマ放電を用いない物理気相成長法で行う。このよ
うな形成方法としては、抵抗加熱蒸着法、電子ビーム蒸着法などの真空蒸着法、またはパ
ルスレーザ堆積（レーザアブレーション）法が好適に用いられる。
【００６４】
　陰極１０８は、蒸着やスパッタリング等により作製することができる。好適には、液晶
ディスプレイ製造技術および／またはプラズマディスプレイ製造技術で確立されている、
スパッタリング法、イオンプレーティング法、またはリアクティブプラズマ成膜法などが
用いられる。
【実施例】
【００６５】
　以下に、実施例により本発明を詳細に説明する。
【００６６】
　　（実施例１）
　ガラス基板（縦５０ｍｍ×横５０ｍｍ×厚さ０．７ｍｍ；コーニング製１７３７ガラス
）上に、ＤＣマグネトロンスパッタリング法（ターゲット：Ｉｎ２Ｏ３＋１０ｗｔ％Ｚｎ
Ｏ、放電ガス：Ａｒ＋０．５％Ｏ２、放電圧力：０．３Ｐａ、放電電力：１．４５Ｗ／ｃ
ｍ２、基板搬送速度１６２ｍｍ／ｍｉｎ）にてＩＺＯを成膜し、フォトリソグラフィ法に
より２ｍｍ幅のストライプ形状に加工することにより、膜厚１１０ｎｍ、幅２ｍｍの陽極
を形成した。
【００６７】
　次に陽極上に抵抗加熱蒸着法にて、２－ＴＮＡＴＡを、蒸着レート１Å／ｓで成膜し、
２－ＴＮＡＴＡ膜からなる正孔注入層を２０ｎｍ成膜した。その上に、正孔輸送層として
、ＮＰＢを抵抗加熱蒸着法にて蒸着レート１Å／ｓで４０ｎｍ製膜した。次いでＡＤＮを
発光層ホストとし、４，４’－ビス（２－（４－（Ｎ，Ｎ－ジフェニルアミノ）フェニル
）ビニル）ビフェニル（ＤＰＡＶＢｉ）を発光ドーパントとした発光層を、ＡＤＮの蒸着
レート１Å／ｓ、ＤＰＡＶＢｉの蒸着レートを０．０３Å／ｓとして発光層を３０ｎｍ成
膜した。発光層上に、電子輸送層としてＡｌｑ３を蒸着レート１Å／ｓで１０ｎｍ成膜し
た。
【００６８】
　引き続き、窒化ホウ素（ＢＮ）セラミックス製るつぼに、粒状ＺｎＳ材料を５ｇ入れて
、成膜チャンバー内（到達真空度１０－５Ｐａ）にて加熱し、蒸着レート１Å／ｓにて２
５ｎｍのＺｎＳからなる電子注入層を蒸着した。
【００６９】
　電子注入層上に幅１ｍｍのスリットの空いたメタルマスクを通して、ＤＣマグネトロン
スパッタリング法（ターゲット：Ｉｎ２Ｏ３＋１０ｗｔ％ＺｎＯ、放電ガス：Ａｒ＋０．
５％Ｏ２、放電圧力：０．３Ｐａ、放電電力：１．４５Ｗ／ｃｍ２、基板搬送速度１６２
ｍｍ／ｍｉｎ）にてＩＺＯを成膜して、膜厚１１０ｎｍ、幅２ｍｍの陰極を形成した。メ
タルマスクを用いてＩＺＯをスパッタリング法により成膜する際に、メタルマスクと基板
が密着していないことから、ＩＺＯ成膜粒子がマスクと基板の間に回りこむため、ＩＺＯ
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の成膜パターンの輪郭があいまいになる。このため、２ｍｍ幅の電極を形成するのに、１
ｍｍ幅スリットのメタルマスクを用いた。正孔注入層以降の各工程は、真空を破らずに一
貫して行った。
【００７０】
　続いて、試料を窒素置換ドライボックスに移し、その中にて、封止用ガラス板（縦４１
ｍｍ×横４１ｍｍ×厚さ０．７ｍｍ、日本電気硝子製ＯＡ－１０）の４辺付近にエポキシ
系接着剤を塗布し、有機ＥＬ層を覆うように試料に貼り付け、実施例１の透明青色有機Ｅ
Ｌ素子を得た。陰極形成後のドライボックスへ搬送時、試料は大気に触れることのないよ
う工程を行った。得られた有機ＥＬ素子の特性として、電流密度が１０ｍＡ／ｃｍ２の時
の電圧、電流効率を表１に示す。
【００７１】
　　（実施例２）
　長さ５０ｍｍ×幅５０ｍｍ×厚さ０．７ｍｍの支持基板（コーニング製１７３７ガラス
）を、アルカリ洗浄液にて洗浄し、純水にて十分にリンスした。続いて、洗浄済みの支持
基板上に、ＤＣマグネトロンスパッタリング法にて銀合金（フルヤ金属製、ＡＰＣ－ＴＲ
）を付着させ、膜厚１００ｎｍの銀合金膜を成膜した。スピンコート法を用いて、銀合金
膜上に、膜厚１．３μｍのフォトレジスト（東京応化工業製、ＴＦＲ－１２５０）膜を成
膜し、８０℃のクリーンオーブンにて１５分間にわたって乾燥した。フォトレジスト膜に
対して、２ｍｍ幅のストライプパターンのフォトマスクを通して高圧水銀ランプによる紫
外光を照射し、現像液（東京応化工業製　ＮＭＤ－３）にて現像することにより、銀合金
薄膜上に２ｍｍ幅のフォトレジストパターンを作製した。
【００７２】
　次いで、銀用エッチング液（関東化学製　ＳＥＡ２）を用いてエッチングを行った。続
いて、剥離液（東京応化製　剥離液１０４）を用いてフォトレジストパターンを剥離し、
線幅２ｍｍのストライプ形状部分からなる金属層を作製した。金属層上に、実施例１と同
様にＤＣマグネトロンスパッタリング法を用い、インジウム亜鉛酸化物（ＩＺＯ）からな
る膜厚１００ｎｍの透明導電膜を成膜し、銀合金薄膜と同様にフォトリソグラフィ法にて
パターニングを行い、導電層のパターンに合致したストライプ形状部分からなる透明導電
層を形成し、反射性陽極を得た。ＩＺＯのエッチングには、シュウ酸を用いた。
【００７３】
　続いて、反射性陽極を形成した基板を、低圧水銀ランプを備えたＵＶ／Ｏ３洗浄装置に
て室温で１０分間処理した後、実施例１と同様にして有機ＥＬ層及び陰極を形成して、Ｚ
ｎＳ電子注入層を備えたトップエミッション型青色有機ＥＬ素子を作製した。得られた有
機ＥＬ素子の特性を実施例１と同様にして測定した。その結果を表１に示す。
【００７４】
（実施例３）
　電子注入層材料としてＭｎＳを用いた以外は実施例２と同様にして、トップエミッショ
ン型青色有機ＥＬ素子を作製した。得られた有機ＥＬ素子の特性を、表１に示す。
【００７５】
（比較例１）
　Ａｌｑ３電子輸送層の膜厚を３５ｎｍにし、ｎ型カルコゲナイド半導体電子注入層の代
わりに、ボトムエミッション素子で従来用いられているＬｉＦによって電子注入層（１ｎ
ｍ）を形成したこと以外は実施例２と同様にして、青色有機ＥＬ素子を作製した。ＬｉＦ
層は粉末材料をＭｏ製るつぼに入れて、抵抗加熱蒸着にて蒸着レート０．２Å／ｓで形成
した。得られた有機ＥＬ素子の特性を表１に示す。
【００７６】
（比較例２）
　電子注入層材料として、酸化インジウムを用いた以外は実施例２と同様にして、トップ
エミッション型青色有機ＥＬ素子を作製した。電子注入層の形成は、Ｍｏ製るつぼに粒状
酸化インジウム（Ｉｎ２Ｏ３）材料を入れて、抵抗加熱蒸着法にて蒸着レート１Å／ｓで
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２５ｎｍの酸化インジウムからなる電子注入層を形成した。得られた有機ＥＬ素子の特性
を表１に示す。
【００７７】
（比較例３）
　発光層成膜後に、Ａｌｑ３からなる電子輸送層を形成せず、発光層上に直接ＺｎＳ電子
注入輸送層を３５ｎｍ形成したこと以外は実施例２と同様にしてトップエミッション型青
色有機ＥＬ素子を作製した。得られた有機ＥＬ素子の特性を表１に示す。
【００７８】
【表１】

【００７９】
　電子注入層に１ｎｍのＬｉＦを用いた比較例１は、１０Ｖまで電圧をかけても殆ど電流
が流れず、発光しなかった。これは、スパッタリング法によるＩＺＯ陰極の形成時にＡｌ
ｑ３からなる電子輸送層の酸化劣化を防げず、電子輸送機能を著しく損なった結果である
。
【００８０】
　酸化インジウムを電子注入層に用いた比較例２では、電流を１０ｍＡ／ｃｍ２流すのに
、約１０Ｖ程度電圧をかける必要があったのに対し、実施例１から３の有機ＥＬ素子は、
約６Ｖと駆動電圧が下がっている。更に電流効率も、比較例２と比べて実施例２、３では
大幅に向上している。実施例１は透明有機ＥＬ素子であり、反射電極が存在しないため、
膜面側から測定した輝度に基づいた電流効率は少なくなっているが、それでも比較例２よ
りも高い効率となっている。
【００８１】
　電子注入層としてＺｎＳを用いて、電子輸送層を設けなかった比較例３では、実施例２
に比べて駆動電圧が下がっているが、効率も大きく下がっている。このことは、本発明に
於けるように、電子輸送層を用いることで、駆動電圧と発光効率のバランスの取れた素子
が実現できることを示唆している。
【００８２】
　以上により、ｎ型カルコゲナイド半導体からなる電子注入層を用いた本発明の有機ＥＬ
素子の構成とすることにより、透明導電性酸化物材料からなる上部陰極をスパッタリング
法により形成した場合でも、低駆動電圧にて高発光効率をもたらす有機ＥＬ素子を提供で
きることがわかる。
【符号の説明】
【００８３】
１００　　有機ＥＬ素子
１０１　　基板
１０２　　陽極
１０３　　正孔注入層
１０４　　正孔輸送層
１０５　　発光層
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１０６　　電子輸送層
１０７　　電子注入層
１０８　　陰極

【図１】
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【手続補正書】
【提出日】平成23年7月1日(2011.7.1)
【手続補正１】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００４６
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００４６】
　発光層１０５には、蛍光色素をドープしてもよく、発光ドーパントとして用いる色素材
料は、所望の色調に応じて選ぶことができる。具体的には、発光ドーパントとして、従来
から知られている、ペリレン、ルブレンなどの縮合環誘導体、キナクリドン誘導体、フェ
ノキサゾン６６０、４－（ジシアノメチレン）－２－メチル－６－（ｐ－ジメチルアミノ
スチリル）－４Ｈ－ピラン（ＤＣＭ）、４－（ジシアノメチレン）－６－メチル－２－［
２－（ジュロリディン９－イル）エチル］－４Ｈ－ピラン（ＤＣＭ２）、４－（ジシアノ
メチレン）－２－メチル－６－（１，１，７，７－テトラメチルジュロリジル－９－エニ
ル）－４Ｈ－ピラン（ＤＣＪＴ）、４－（ジシアノメチレン）－２－ｔ－ブチル－６－（
１，１，７，７－テトラメチルジュロリジル－９－エニル）－４Ｈ－ピラン（ＤＣＪＴＢ
）などのジシアノメチレン誘導体、ペリノン、クマリン誘導体、ピロメテン誘導体、シア
ニン色素などが使用できる。
【手続補正２】
【補正対象書類名】図面
【補正対象項目名】図１
【補正方法】変更
【補正の内容】
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【図１】
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【国際調査報告】
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（注）この公表は、国際事務局（ＷＩＰＯ）により国際公開された公報を基に作成したものである。なおこの公表に
係る日本語特許出願（日本語実用新案登録出願）の国際公開の効果は、特許法第１８４条の１０第１項(実用新案法 
第４８条の１３第２項）により生ずるものであり、本掲載とは関係ありません。
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