JP 6521253 B2 2019.5.29

(19) BFEHEF (P) Wi F A HEB2) (1) SHES
$IETR65212535
(PE521253)
(45)381TH <SH15E5H29H (2019.5.29) (24)BFE SMIESAL08 (2019.5.10)
(51) Int.Cl. F 1
CO9K 11/06 (2006.01) CO9K 11/06 645
HO1L 51/50 (2006.01) HOSB  33/14 B
CO 7D 405/04 (2006.01) CO9K 11/08 655
CO 7D 405/14 (2006.01) CO7D 405/04 CSP
CO7D 405/10 (2006, 01) CO7D 405/14
FRIEOH 17 (£69H BEEICHKS
@1) HEES £ BE2015-525248 (P2015-525248)  [|(73) &53%48% 516003621
(86) (22) HERH SERE26ETH2H (2014.7.2) BREHKyulux
(86) R EEHE  PCT/JP2014/067611 8RR ) T A X AL AT 4 it 1
@7 EELHEE  W02015/002213 (T4 fLHE A 110000109
87 EREAMA SERE27E] H8H (2015.1.8) B REEASHEBRHRT A 22
EBEWRA SEEE20E6H 120 (2017.6.12) (72 %A% BH Hi#
Bl EERTRES  #5E2013-139075 (P2013-139975) BRRBRATREMAFASTE1O0E 1B
(32) 5% H SER25E7H3H (2013.7.3) E S ASEE AT AZERN
@) WEEEERE HEEJP 2 RAE %A HE
BAREERTRERFEAATE1IO0& 1S
EaAEEANMAZER
) RAE Z vay
BAEEEEMRERAAATELIOE 1B
EHiKZEEATUIAZER
BEEIZHS

(54) [FERADEFR] FEFH. BIERNE. FEEARTFELMLEY

(G7H)000D000000

godoogauod
oo oot uoouogoao
goooaod
—fgX (1)

RT O RS8

R 2 ., :,'f-]"‘a_' .r"J-l""x, .-"'_L“"l:'.‘ﬁ - R ?

L

R3” T NG .ﬁ,‘_ff,____. “R6
R4 RS

0000000000000 000000DO0o0o0DooOoooooo®oooooao

000000000000 000O0O000o®8o0o0o0o000o000oooooooao

do0o0oO00o00o0oO0O0oO0oO0oO0ooooooooooo0o?200?003®03wO0400°®

go®o®o0’0o0’00® 0000000000000 0O000D0DOO0OOOaO



oooo
—fg= (2)

—f#&= (3)

—f#&=X (4)

R43 R42
R4¢ 7N R41

j —

R¥#—N N——L%

(2)

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30



—i (5)

—fg=t (6)
R63 RG?_
RG’*&_}‘—RG‘
S, N——L60
65_/
R85~ )-Re8
FQGE

3)

JP 6521253 B2 2019.5.29

ooO0oO0oO0oO0oO0oOoO0oOoOoOoOoooOo?go3°oo4oo®ooeoooooooonon
0o0o0Do0O00o0ooDOoOoooo2°go®°0o4oo®oo®oooooo0oooooooao
goooooo?Wno?0o3ogo3®po3@osPoo4toco®no40o0®oo®®no
Slopgegpopoooo0o00000o00o0o0o0ooooo?00220022002%0W02%00
24D 0 24D 0 25|:| 0 25|:| 0 26|:| 0 ZGD 0 27D 0 27D 0 28D 0 31D 0 32D 0 32|:| 0 33|:| 0 33
oo3#oo3®oo3go®0o03003700380 03200 3P0 o 4to o 2004200 4S0
O %o

0 43D 0 44D 0 45D 0 46D 0 46D 0 47|:|
54D 0 55D 0 56|:| 0 56|:| 0 57|:| 0 57D 0
go®oo®oofoo®oo®ooo
oono

oooooo
gooooOoooooOo®ooo®oo
00000000000 O000D00O0ao
oooooo
goooooooooo®o®ooo
00000000000 oO0oO0ooooao
oooooo
doooooooooo®oo0oo®o
00000000000 oO0oOooooao
ooooon
oooooooooo®oo0oo®o
00000000000 oOoOoDoooao
ooooon
oooooOoOoooooooo?2oo
go®®oooooo0ooooooooao
ooooooooao

oooooo
ooO0oO0oO0oooOoOoooooo?2®mo
go®ooo0oo0ooo0ooooooooao

D47|:|[|48|:|
58DD61DD
gogooaoaad

31D|:|
gogad

ZBDD
0ooao

33D|:|
gogd

ZGDD
ooao

GZD

uno

38D

go

36D

g

g
u

0530 [0
64|:| D 65

0 530
63|:|D
Oo0o0o

0 520
63DD
Oo0ood

0 %20
GZD 0

uono ugoaao

ood
oogd

oood
oogd

oood
oogd

ogooao

gono gboooogan

gono oooooogan

gono goooogan

58[' 0 61

51DD
agoad

48DD
godad

41D 0

gono oo

O
O

56[' 0 63

53DD
goaad

46DD
goaad

43D 0

uono uno

O
O

10

20

30

40

50



(4)

gooo

gooao

gooano

gooano

O

JP

6521253 B2 2019.5.29

gbooooboobo

oooooooooao

oooooooooao

ooooooogooano

gooao

O

10080

O

gbooogogoad

gooano

O

ooooooogogao

oooood
0000000000 DOoOD
0000000000 DOOD
oooooo
00000000000 oon
0000000000 DOoO
ooooooo
00000000000 oonDn
00oooDoOoDOooOo
ooooooo
ooloo®oooooooao
0000o00o0O0oooooan
ooooooo
00000000000 oonn
0000o00o000oooooan
00000000000 O00n
ooooooo
0000000000 DooonDn
ooogo

—f=X (1)

R'" O R®
szf$~fkm/*x;R7
R3"‘ﬁ/"[‘><’l‘f R6

R4 RS

gooano

0000000000000 00D00000O00D0O00O0oDoooDo®o0oooo0ao
00000000 DO0O0O0OO0OoDOoDOoOO0D™mo®o0D00D00000D000DO0Oononooao
00000000000 0DO0O000DDOoOoOoDoDooooo200200®%Wo0®Wo0400°®
go®oo0®0‘00‘/00®% 0000000000000 00000O00000

10

20

30



)

oooano

—f&=X (2)

—f= (3)

—i=R (4)
‘R43 R42
R44 7N |Q41
RYa——N - N L40

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30



—f&= (5)

R53 R52

;{M} 'R'51

=

O {N—L 50

RS55 p RSB
R55“)_2R;7

RS54

—f#&=x (6)

R63 R©2
R4 ‘%_Rm
S, N—LEU
RBS_X R 68
R 66 RGT

(6)

JP 6521253 B2 2019.5.29

ooO0oO0oO0oO0oO0oOoO0oOoOoOoOoooOo?go3°oo4oo®ooeoooooooonon
0o0o0Do0O00o0ooDOoOoooo2°go®°0o4oo®oo®oooooo0oooooooao
goooooo?Wno?0o3ogo3®po3@osPoo4toco®no40o0®oo®®no
Slopgegpopoooo0o00000o00o0o0o0ooooo?00220022002%0W02%00
24D 0 24D 0 25|:| 0 25|:| 0 26|:| 0 26D 0 27D 0 27D 0 28D 0 31D 0 32D 0 32|:| 0 33|:| 0 33
oo3#oo3®oo3go®0o03003700380 03200 3P0 o 4to o 2004200 4S0
o4no4oo4*oo04®no4.on4’oo040o04®n o> oo0®00°200°%00°%00

54D

OoooooOoooooodg

OoOooooodod

66|:|

O 0ooo
O

OoOoo0ooogd
OO0 ooooQgdg

O

0 55D 0 56|:| 0 56|:| 0 57|:| 0 57D 0 58D 0 61D 0 GZD 0 62D 0 63D 0 63|:| 0 64|:| 0 65

oo p®0o0® oo 0000000000000 o00Do0oo0ooDoooOon

oono

O

oo

OooOoo0oooOod
OoOoo0ooogd
OoOoo0oooogdg

O’ 0o0o0o0co0ooooboon

—f (1)

R3”

R" R3

“"n-..'\-n.-'

RB’
R4’

ugbdbobooobooboobobooobooboboboooooboboboaon

gbooooboobobooboodoboboboboooooan

ooobooocooobOooooobooOobooooboooooooooooao

10

20

40

50



OO Oooooao

(7) JP 6521253 B2 2019.5.29

0000’ 0000000’ DO00DO0O0ODO0DO0OO0OO0OOoDoDOooOoo?Y oo® 00
0000000000000 DO0O0DO0ODOoOOoOD?Y OD® O0DO0OO0DO0OO0DO0OO00OO0
O0O0O0O00DO0OD0' D000’ 0D00OO00DO00DO0D0O0OO0DOoOoOoOo?Y oo? o
oo® oo® oo oO0® 0O0® ooOo® oOo” OO0O” 0OO® ODOOOOO
0000000000000 D00000002% 007 00000000 D000

0
0000000 ooo2Y oo?® Doo0o0D000000o0D0oDooooon
000

NO O O

—f= (27)
10
20

—fig=L (47)
; : 30



Oo0ooooo0oooooo0 oo oooDooooooooogQgg

(3)

oo

58
22
27
36!
43
52,
61,

67

O 0OoOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O 0OoO0ooo
O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0ooao
O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0ooOoao
O 0Ooooo

—f#=X (57)

R54

R55
—@=X (67)

REB’REE'
R64’:‘)“L“{'\}_RE1’
S N—Lb&

g5’ }4;{ »

FQ \ f¢_F{68

FEGE’ FQE?’
00000’ 0000’ 0oooooo2©
00000000000 0D000O0O0O0o2® g
000000’ 00000000 o0O0Ooo02t g
s g4t go4® go4® oOoSt oo
00o0DO0O0O0ooooooo?» go2® oo
25, DD25: DDZGv DDZ& D|:|27’ 00
33 DDBB- DD34: DD351 DDB& 00
3b: DD41: DD42: DD421 DD431 oo
47, DD47: DD48: DDSL DD521 oo
56 DDSG- DDS?: DDE)?’ DD581 00
64, DDGS: DDGG: DDG& DD671 o0
000000 0oDoO0oOooooo
ooooooooao
ooooao
ooooao
00000000000 000000000
ooooao
ooooao
000000000000 0000ooon
00000000000 00000o0o00an
000000000000 0000D00n
00000000000 00000D0O00n
00000000000 000000000
ooooao
000000000000 0000oDOooan
00000000000 000O0ooooan
00000000000 D000000000
000000000000 0000D00n
000000000000 0000o0o0o0n

O OoOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
OO oOooo
O Ooooo
O Ooooo
O O0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooao
O OoOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo
O Ooooo

30

oo oooooogogoo
Oooooooodg

28 »

61,

23

28

37

44,

53

62

68

OooooooOgodg
OO0 oooogdg

o0 40:
30 00 40

DDSl;

JP 6521253 B2 2019.5.29

DDSO,

68:
23
31
37
45;
53

62

oo

Oooooooodg

OOoooooogdg

O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo

oo

DDSO’D
DD381

oo
24,

32,
38
46
54,

63

oo

60»

oo

0 60 0

O
O

O Oooooogdg
Ooooooogdg

3a

oo
24,

32

46
55,

63

oo

oo oooooogooao

10

20

30

40

50



OoOooooQogoooo
Oo0oooOogoooo
Oo0o0oogoQgoooog
OoooOoQogoooo

O Ooogoo
O Ooo0ooOoo
O Ooogogog
O OooQgoo

OooooogQgQg
OoOoo0oooogoQgd
OOoooooggdg
OooooogQgoQg
[ [y |
OOooooggdg

O OooOooo
O 0Ooo0ooo

OooooooQgdg
OOooooogg
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
O 0O0o0ooood
OOoo0ooood
OOoo0ooood
O 0O0oO0oo0oood
OOo0ooood
OoOoooood
OOoo0oo0oood
OO0Oo0ooood

O
O

O

j/k

(1\1}n1

O 0Ooo0oooo

B,
| ’j
N

{Azknz

€))

CH30 CH0 OCs
gbooboooboooooouooooooooodd
dodooooooooobooboboboooooooao
ooooboboooooobooo, 000000000
gbobooo,0o0oo0oboobooboooboooaann
oooobOooooobOooooobooo,ooan
Oo00ob0ooooooboooooooooooon

gooooooo,boo0o,0bo0o00ooobooooboobooooobood
goobo,boooooobobooooobobobooooobooboboaon
;00000 o0oooboooooobooooooan

4
4

O O

-

O
O

I

-

gbooooaoobdado

gbooooaooboaao
ooooooood
goooooboao
goooooobaoao
gbooooaodado

uno

ao
OO
oo
ano
uo

O Ooooo

gboooobooboboboooboooooan

00000000000 000D0D0O000O0
00000000000 000D0O0000O0
000D0000000,00,000,000
ooo,000,0000000000000
00000000000 000D0O0000O0

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30

40

50



(10)

JP 6521253 B2 2019.5.29

< O0o0oooooocoooboo,0o,0bz00o0,000000000000000000
oooooboboooooboooboooooboboooo,.bo,000000,0000000D00
gbooooobooboobooooboboboobooobooboboboooboobobao
uboobouoboboooboooboaooann

O

a
u
u

O Oo0oooooooooog
O o0oooooogooooao
O Oooogogogogoooog
O O0Dooooooooog

Ooooooo0oooooooooogQgoo
Ooooooooooooooooooogogogoo
Oo0ooDooo4ooooDooog4ogooooggoao
Ooooooo0oooooooooogQgoo
OoooooooooooooooooogoQgoao
Oo0oDooo4oooDooUgg4ggooooggogao

Oo0oooQgooao
Ooo0oooOoooo
Oo0DooogQgogoao
Oo0oooQgooao
Ooo0oooQgooo
OO0 oOoogoQgogoao
Oo0ooogoQgogooao
Ooo0oooQoooo
Ooo0oooooOooOooao
Oo0ooogoQgooao

O o0Oooo

O

O

O

Ooo0oooodQgooaoo

OOo0oooogdogoao
Oo0oooogooao
Ooo0oooQgoooo
Oo0ooogQgogoao
Oo0oooQgooao
Ooo0oooQgooo
Oo0ooogogoogoao
Oo0ooogoogooao
Ooo0oooQoooo
OooOooooOooOooao
Oo0ooogoQgooao
Oo0ooooooao
Ooo0ooooOogoOooao
Oo0ooogQgogoao
Ooo0oooogoooao

OoOoooo

O

ALy
.

)
.‘i-: 2

Phys._Chem.

O
O
O
O
O

{Azknz

Chem.Phys.

O
O
O
O
O

O Oooo
O 0ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Oo o
O Oooo
O 0Oooo
O 0ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo

O o0Oooo

uno
o0
oo
uno
OO
oo
ao
OO
o0

Oo0oooogoooao
Ooo0oooOoooao
OO0 ooogogdg
OoooooggQg
OoooooogogaQg
I Oy |

,2012,14,11961-11968

O
O
O
O
O
O
O

O Oooo
O oOooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo

OoooooggQg

O oOooo

OooooogQg™g

O o0Oooo

oooo
oooo
.00 g0
oooo
oooo
oooo
oooo
oooo

O 0Oooo
O Oooo
O o0Oooo
O o0Oooo

Oooooggdg

O Oooo

OoooooggaoQg

O 0Oooo

B [ [y |

O 0Oooo

Ooooogogdg

O 0Oooo

OooooogogoQg

O oOooo

OoooooogoQgQg

O 0Oooo

10

20

30

40

50



O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao
O Oo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0oooao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0oo0oao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0ooo0oao
O O0Oo0oooao
O Ooo0oooo
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0oooao
O Ooo0oooo
O 0Ooo0oooao
O O0Oo0oooao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Oo0oo0oo0oao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao

O oOoooo
O o0Ooo0ooo
O 0Ooooog
O oOoooo
O oOoooo
O O0Oooo
O oOoooo
O oOoooo

O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
O 0OoOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
OO oO0ooog
O Ooooo
O 0Ooooao
O 0Ooo0ooao
O 0Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0ooao
O 0OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O 0OoOooo
O Ooooo

Oo0ooDooogooooDoogogoooooogodg
O 0Ooo0ooao

e ey e s [ [y
Oo0oooooooooooooooooodg
Oo0ooooo4ooooDooogoggogooooogod
Oo0oooooo0oooDooooooooogodg
Oo0oooooooooDooooooooodg

O
O
O

—f&= (1)

1 O RS
R2 ,»JLHA
X

= %

R

|
R4

O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo

(11)

O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo

O
O

O
O

JP

6521253 B2 2019.5.29

O 0Ooo0ooao
O Ooooo
O oOoooo
O o0Ooooo
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O Oooo
O Oooo

0000000000000 O00ODO0ODO0ODDO0ODODOoODOoOOoD*MOo®oOo0onDooao
00000000 DO0OO0O0O0D0DO0ODOO0D™mOo®™o0D00D0000D0000DO0Oo0oDooao
0000000000000 00D0O0O0O0oDooo0oo200200®%o0®%WO0400°
o000 0’00 ‘/00®% 0000000000000 00000O00000

10

20

30



(12)

gooad
— (2)
22
RZS F;{ }
\,TA\\Q\'/RZT

—fEk (3)

R33 R32
4,

3¢ NV R3t
R&a R —
e S U
R™ R )R
tam?
Rge RET

—fg=X (4)
R43 R-le
RH4~{_ )R

R4a

5
N N L40

R45ﬁ<—; R 48
Ri6 RA7

—f#= (5)
R53 R52
S\ n.
R»54_f _ ‘;r“R 51
/
o_N
s )R

| 50

—fxX (6)
RB3 R-B2
—

Rﬁri_/\f" ‘*‘:}4261
Syﬁpr~——L50
R65 _(:“’ )-Ree

RE6  RS7

JP 6521253 B2 2019.5.29

00000000000 0oOoOoooo2°goo®0oog4oo®go®oooooooooag
00000000000 oOo2°go03°oo4noo®®oo®oo0noooo0oooooooao
goooooo?oo?®oo3go®®go3@po3oo4oo“®n oo o®oo®8no
¢lgpge8poUoU000000D000D0DO0OO0Oonooo? 0022002200230 02%00
24D 0 24D 0 25|:| 0 25|:| 0 26|:| 0 ZGD 0 27D 0 27D 0 28D 0 31D 0 32D 0 32[' 0 33|:| 0 33
oo3#oo3®po3go3eoo03o003o0o38o o320 03too4to o 4?00 4?00 4So
o4 o4 oo4coo4®oo®oo4’oo04 oo o> oo®0o0°20o0°00°80o
54D 0 55[' 0 56|:| 0 56|:| 0 57|:| 0 57D 0 SSD 0 61D 0 62D 0 62D 0 63[' 0 63[' 0 64|:| 0 65
goo®ooeoo®oo®ooe®oo000o0000o0o00o0nDoo0o0onooooooaon

oono

10

20

30

40

50



OO0 oooogogog
O o0 oooogogoo
Oooooooooooodg

DD&’
O OO

63|:|

OoooooooDoooo o oDooogogogooo
Oooooooooooooooooogoogooao

Oo0oooogoQgogao
Ooo0oooQgogoo

—fg=k (1)

OoOoo0ooood
O0Oooooogd
OoOoo0oooogod
OoOoo0ooood
OOoo0oooogd
OoOoo0oooogod
OoOoo0oood
OO0oo0oooogod
OoOoo0oooogod
OoOoo0oooogod
Oo0Ooo0ooood

OO0 oooogogog
O o oooogogoo
oo oooooooooodg

DD%
[ i Ry |

66|:|

OoooDooooooogoogodg

Oo0ooooogoogooooodg

oo oooooooooodg

OoooDooooooogoogoodg

OO0 ooooogogogooooogodg

O
O
O
O

2 L1 D Ra rd
NeDd
R3S X R8

R¢ RS

0000000000000 D0D0DO0ODO0ODD0DO0DOoODOoODOoOOoD*MOo®oOo0oDoo0o
00000000 DO0OO0O0O0D0OO0ODOO0D™mOo®o0DO00D0000D000O0DO0OoDnooao
00000000000 0DO0O0O00DD0DOoOooDoDooooo200200®Wo0®Wo0400®
go®oo®o0‘00‘/00® 0000000000000 0000000000

Ooo0ooooogogQgogoo

O

(13)

S0ooa0eo
Oooo0ooO
Sooéooo
ooooogo
S0o00ooeo
Oooooogo
SUooaQgeo
ooooao
0o 2g

O
g
g

g
u

O Ooogoo
O 0Ooogoo

O

O

g

23|:|

g

od

o

OoOoooooogoQgogoao

O

Oo0ooo-gogaog
Ooooooogogoao

N
[od]
O

|
|

N
o
O

O
O

oo

oo

OooooooogooQgoo

O

O
O

O
O

OO0 ooogogaog
O oOooo
O Ooo0oooao

w
0B
O O

W
W
O

O
O

OO

ao

go

OO

O

OO

ao

oo

OO

JP

O

6521253 B2 2019.5.29

OO
oo
ao

o0

uo

41D

ao

43D

ao

OO

OO
OO0
00
0O

uno

48D

ao

46['

ano

OO

g

oo

O

oooao
oo
ogooao

oooao

goaoaao

51[' 0 58

ao

O
O

53[' 0 56

oo

O
O

oooao

gooao

oooo

10

20

30



—fE (3)

—fExX (4)
R43 p42
R VR4
o
N N

R45@LR48
Ris R47

R4a |40

—fE=x (5)

R53 Rp352
R54“éfj§_R51
g
RSS— )R
R56  R57

—fgst (6)
R‘ﬁi{x R®2
RE4_¢ N _R61
S N—-60
=
RSS_{; RE8
Rﬁﬁ-' R67

(14)

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30

40

00000000000 O0oOoOoooo2°go®oog4noo®go®oooooooooag
0000000 0O0oOoooOo2°go03°0o4noo®oooonoooo0noooooooa
goooooo?oo?®oo3go®®go3@po3oo4oo“®n oo o®oo®8no
lgpgepoUU000000D000D0DO0OO0Ooooo? 0022002200230 02%00
24DDZ4DDZSDDZSDD26|:|DZGDD27DD27DDZSDD31DDSZDDSZDD33DD33
oo3#oo3®po3go3eoo03o003o038o o320 03t o 4to o 4?00 4?00 4S0
o4 0 o04oo“®oo“®oo“oo4’oo4’oo“®oo®oo®200°200°00°300
54DD55DDSGDDSGDD57DD57DDSSDD61DDGZDDGZDDGSDD63DD64DD65 50



(15) JP 6521253 B2 2019.5.29

go®ooepoofoo® oo oo00000000o000o0oooonooooooaog
oooo
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
ooooon
000000000000 0000D00000000000000000000a0
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
0oo0Do0O0oO0oooOoOooooao
000000000000’ 0000000000
ooooao
—fst (17) 10
RO R¥
RZ\K ,f\l)k’[f%q},.R? ’
R4’ RS’
000000’ D00O00D0O0’ 0000000000 oDoooooo? oo®' o0
000000000000 0000DO0oO0Oo0Dooo0? oo0® ooooOO0oO0O0O0O0OO0O
00000000000’ 0000’ 00000000000 o0ooooo?Y oo2 o
02 oo® goo® oo% 0oO0o® 0o0® OOo® oo” OO OO0O® DOOOOO 20
000000000000 00000000D0DO0? 00 00000000 D000
0000000000 0%Y 0O02%® 0go0o0o000000000000a0



ooooag
—fgs (27)
s 22
R ﬁi 21
250 N
~
S R28T
RS T
RZ?
—fe=X (387)
Riji R2’
o RSAL{_?;,_RS‘]’
R g—x 30’
3" L
R R )R’
Ra6’ RBT’
—f=xX (4")
R43’R42’
R‘M—( \\—R‘”
L 40’
R45{ \ﬁ /}R«m
R45 R47”
—®=x (57)
R-53’ RSQ’
F254:“ﬁr‘*\_F251
Q\_(\N—LW
m&« )R
Rss’ RST’
—= (67)
RBS RBZ
R64’ ﬁ}va
sf_ﬁm—Lﬁﬂ’
. =
R%—& / R B8’
RB6’ RE7’
gooooOo" oooo ooodao
0o0o0Do0oOoobOooooooooa
oo0ooooor oooooooao
0 3b 00 41, 00 48, 00 da, 0
ooooooooooooo?2t o
D 25 D D 25; D D 26 D D 26 D
D 33, D D 33 D D 34 D D 35 D
I:l 3bs I:l D 41, I:l D 42, D D 42, D
I:l 47, |:| D 47, I:l D 48 D D 51, D

(16)

DDDZO!

Oooog2o
Oooao?2t

O

O
O
O
O
O

51,

22

27

36

43

52,

O

O oOoooo
O oOoooo

O

ao
O
g

58

22

27

36

43

52,

30

0 30:

D281

O

O
O
O
O
O

0 61,
0 23
0 28
0 37
0 44,

0 53

oo 40»
0on 40
o0 31

OO0
OO
00O
00
00
od

JP 6521253 B2 2019.5.29

go®” oOo® ooo
Oo%” oo®” oo
oos38 oo 0O
Ooooooooao
oo2% goo2* g
[|D32’
00
00
00

68
23
31 32,
38 3as

46

O oOooo

a
0
0 46
0

O 0Oooo

54, 55;

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y

Ooo0oooooooooooooooooooooo.o
OO0 ooooUoooDoDooUogUoooDoDoogoooog

56

o
b

Ooooooooooooooooooooooao

Ooooogogogooao

Ooooogogoao

O O o

O o0 oooogogoo
O 0Oo0oo0ooao
O O ogoo

O

Oo0ooooogod

Ooooooogogooao
OooOoo0oooOod
OOoo0oooogd
OoOooooogod
Oooo0ooood
OOoo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oood
OoOoo0ooood
O Ooooo

O 0Ooooo

O 0Oo0ooao

O 0Ooooo

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooao

O 0OooOooo

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooao

O 0OoOooo

O Ooooo

O 0Ooo0ooao

O 0OoO0ooo

O Ooooo

O 0Ooooo

O 0Oo0ooao

O Ooooo

O 0Ooooo

O 0Oo0ooOoao

O 0Ooooo

O 0Ooooo

0 56

O

O 0Ooo0ooo

65

g

O Oogoao
O Ooooo

O
O

O 0Ooo0ooo

0 57

0 66

I o [y

go

O
O

O Ooooo
O 0Ooo0ooo

O
O

O
O

O 0Ooo0ooo

0 57

0 66

O Ooogooo

oo

O
O

O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo

0
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]
O
O
O

O Ooogoo

0 58

0 67

O Ooooo

O 0Ooo0ooo

O Ooogoo

a7

oo 61,
67

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooo

O O0Oogoao

O Ooogooo

O 0Ooo0ooo

Ooo0oo0ogao

62

68

O Ooogoo

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooo

0 62,

O

O Ooogooo

O

O 0Ooo0ooo

O

O 0Ooo0ooo

DD631

O

O Ooogoo

O

O

O

O
O

O
O

JP 6521253 B2 2019.5.29

63

oo

10

20

30

40

50



e s ey ey e e I e sy e
Oooooocoo0oooo o0 oo oo o0 o0 oD o oo oo oD oDoD oo oo oD oo o0 oo oDoooooooog
e s e e e e e e ) e e e [ A (|
e s e e e e e ) I s

Ooooocoooooooogoooood

OO0 oooOooo0 oo oo o o0 o0 oD oo o0o o0 oo ooogoogooo
e e s e e e ) e e Y A
e e e e ) [ ey
I e s
e e s e e s e e e ) e Y o
e e e e ey I
e ey s e ) [ ey Iy
oo oooOooo0oooooo0ooooooooooogoogoooao
e s e e s e ) [
e s e s e ey [ ey o
OO0 oooOooo0 oo oo o o0 o0ooDooo oo oooogoogooo

OO0 Do oDooogogogooooogdg

O Ooo0ooooaoo
O 0Ooo0oo0oooao
O O0Ooo0ooooaog
O Ooo0ooooaoo
O 0Ooo0oo0oooao
O 0Oo0ooooaog
O Ooogoo
O 0Ooo0ooo
O O oQgogog
O Ooogoo
O 0Ooo0gooo

(18)

O oOoooo
OoOoooo
O o0Ooo0ooo
O Ooooo
O oOoooo
O oOoooao
O 0Ooooo
O oOoooo

O

O

OJ
O
O
OJ

OO0Ooo0ooood
OOoo0ooood
OOoo0oo0oood
O Ooooood
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
O O0Oogoo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Oo0goao
O Ooooo

O
O
O
O

OoOoo0oooogod
OoOoo0ooood
OOooooogod
OoOoo0oooogod
OoOoo0ooood
O OoOooog
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O 0OoOooog
O Ooooo

O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
OJ

OOoo0ooood
OoOoo0ooood
O 0Oo0oooogod
OO0Ooo0ooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oo0oood
O Ooooo
O Ooooo
O 0o oo

O 0o oo

O

O

O

O

O

O

O

O

O

OO0 ooDooogooooggaog

O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O Oo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0oo0ooao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0oo0oao
O Ooo0oooao
OOoo0oooaoo
O 0Ooo0oo0ooao
O Oo0oooao
O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O Oo0oooao
O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O O0Oo0oooao
O Ooo0oooao

0000000000000 000000
g

gboobooboooonn
gbobdoobooooobouobobobooad

O

O

JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooooooboooooao

O O Ooooo O O Ooooo
O O O O
O O O O
O O O O
O O O O
O O O O
O O O O
O O O O
O O O O
O O O O
O O O O
O O O (]
O O O O
O O O O

O 0oo0ooo
O
O
O
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O

O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoao
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0OoOgoao
O Ooogooo
O 0Ooo0ooo

lDoopooDooDoOooooao

gbooooboobobdabd

10

20

30

40



O

Ooo0oooooo0ooooo4o0DoooDoooo0 oo ooooo0ooDoDooo0ooooogQgoQg

(19)

JP 6521253 B2 2019.5.29

oooo
—pE= (1)

RTO R®
Rz\‘_fj\% A R7

P
R37Y XY RS

R4 R5
ooooaog
00000000000 D00000000D0O000O0o0oooooo®oooo0nan
00000000000 D000Oo0oDWo®mo0o00Do0000D0D00onoooooaDn
000000000000 00000000D000000000000o0noooooaDn
00000000000 000000000
0loo® 0000000000000 000000D0O0000o0O0O0ooooooan
0000000000000 0000000D00000D0000o0O00ooooooaDn
000000000000 000000000000000000000Doooooan
00000000000 D0000000000000000000a0
0000000000000 000DD000o0DoDoooo oo®oo0o0oo0oooooan
000020000%W0000000000000000000D0O0ODO0DOOOO0OD
000003000000 00000000000000D0D000000000000
OoD
Ooo0Do00o0®mo00000000000DD00000Do000o0Do0o00ooooooaDn
00000000000 00000000000000DO00o0oooo0oo4ooan
000000®O0® 0000000000000 000000000000000a0
0000000000000 o0oooooo4000o0ooooooD®00®Mo00n
00000000000 0DO0O0oo00o40000000o0o0oooo®o®oo0o0onan
000000000000 00000WMo0400000000000000000000
00000000008 o0000000D0000Do0o0o0ooDo0o0onoooooaDn
000000000000 0000000D0D0000o0Doooooooo40o000an
02004000000000000000000000000O0D000DO0DOOO0OO0OO
0000000000030 000000000D0000D000DoDoooooon
00000000000 ®0o0®o0o0o0o0o0®o0’ 0000000000 ooooan
000000000000 00000000D0000D0DO00ooooo®™O0oo0o0ooan
00000000000 D000000000000000000000000000A0
ooo0oo0o3®m0®000000000000D00000o00o0o0o0Do00o0noooooaD
00002007000000000000000000O00O0ODODO0OO0ODOOOOOOD
O0002003%0®0‘0000000000000000000000000O00OO
00000000000 D0DO00o0o®;o0® 000000000000 0noooooan
000000000000 00000000000000000D000o0oooooan
00000000000 000000000000000000000000000a0
00000000000 D000000000000000000000000000A0
op®o2no0/oo0®W 0040w 00000000000000000O0
00000000000 o0OO0o3®W0®000000000000o0o00ooooooan
00000000000 D0000000000000000000000®000e©o
0000000000000 000D0000D0000D000ooDo0o0ooooan
ooooao

10

20

30

40



ooooag
—fEx (2)

—fiE= (3)

R33 R32
34_.(:’ \}_‘ 3
R#—~ VR

4 N

—fE (4)
R43 R42
R44_{%*§_R41
N N
4
Ris R47

R4a 40

—#=X (8)

R53 RS52
R54ﬁ_4~ﬁs>_g»5’l
O N
Fass_ﬁgjzi}—FQSS
RS6 R57

] B0

—fH (6)

R63 RpE2
R64'_(\5§m\<‘«3_R &1

si:}u——muLﬁﬂ
RS R8s

—
R 68 Re7

oooooo
0000oO0O0oO0ooooon
0000000000 DOoO
Slopg®8pofloo®oon
0 O 2°0 0 3°0 0 4°0 o %°o
0000000000 DOoO
go“4°oo®ooeoooo
000000 o0O0ooOooon
0000O0O0o0O0oooon

0 2°Q
ZSD

Oo0Ooo0ooodg

O0Oo0oood

OoOoo0oooogdg

(20)

g
O
g

O
O
0

0 4OD 0 SOD
38g g 33g O
oooooo
oooooao
lopo® oo
oooooo
ooooon
ooooon

JP 6521253 B2 2019.5.29

10
20
30

40

S popouUooooO
41D D 48D D 4aD D

0
g

oooooOooooao
ooooogo2°gose
Oooooooooao
OooDoo0oOooooao
dooooooooao 50

OoOoo0ooodg



~
N}
[
~
o
o

6521253 B2 2019.5.29

goooOoOoooo2°opo3°go4oo®oo®oo0ooo0o0o0oo00ooooooooao
0000000000000 0000000DO00D0DO0OO0O00ooo0o0oDoDoooooao
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
0000000000000 000000D0D000D0D00O00DO0O0O0ooDooOoOooooaog
00000000000 D000000000D0000000000000000000a0
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
000000000000 00000000D000D000000Do0O0O0ooDooOooooao
0000000000000 D00DO00O0O0200PD0000000000000000
0000000 D00®000PD0000DO0O0ODNDO0OO0ON0DDOO0DDOODDOO
000000000000 00000000D00D0D000O00Do0O0o0oDooOoOooooao
000000000000 00000000D000000000O000D0o0O0O0oooaQg
000000000000 00000000000000000,0000000000
0o

oooooo

0000000000000 00000000000000000000000000a0
O0ooDooOoooDooDo?oo?®oo03go38oos32oo3too4too 4o oo oo
o%poelgo®®uoo0o0o0000000O00DD0O00D0Do0ooooDoooooo?go?28
oo3oo3®¥po4oo4®o®oo®®o®oo®ooo0o0oo0o0oooooooao
gooooooo23mo2®003®go3®go4oo4®oo®oo®sooeSoo®ooon
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
000000000000 0000000000000000000000
oo2?no2noo3oo®eoo3@oo3Poo4toon 8o o420 0 ®oo®80 o %to o %8n
0000000 oDOo0ooo®o0oo0o00000D0000D0o0o0o0Doo0o0oDooooooaog
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
0000000000000 00000000000000000000000000a0
0000000000000 0000000D00D00DO00O0o0oo0o0oDoo0ooooao
000000000000 00000000D000D0D00000Do0O0o0ooDooOoOooooaog
000000000000 00000000D000000000O000D0o0O0O0oooaQg
0000000000000 0000000DO00D0DO0OO0O00ooo0o0oDoDoooooao
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
00000000000 0000000000000000000000000000a0
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
000000000000 00000000D00D0DD0DO00O00Do0O0ooDooOoOooooao
0000000000000 00000000000000000000000000a0
0000000000000 0000000DDO00D0DO0O0O0o0oo0o0oDoDoOOoonooao
0000000000000 000000D00000D00o0o0Doo0o0ooDooooooao
000000000000 00000000D000000000O000D0o0O0O0oooaQg
000000000000 000000000000000000a0
goooo2®mo2®003®go3®go4o“®oo®®oo®®ooesooe®oooooon
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
oo

oooooo

oooo20o0?20co0®o0®m0400®0o0®o0®o0‘00‘0080 02002200 220
022002002 002002%02°002%002%002002%20028003003%200

32D 0 33D 0 33|:| 0 34|:| 0 35|:| 0 36D 0 36D 0 37D 0 37D 0 38[| 0 3a[| 0 3b|:| 0 41|:| 0 42
oo4no4oo4oo04oo04coo4oo4too047’o00 47’00 480 0 %o o %20 o %20
o%oo®go®oo®oo®®oo®t0o0®no® oo o®noo%20o0%00o%3no
é3gpepocono®oo®no®/on® oo o000 o0o000o0oooonoooan
0000000000000 D00DO0OD0DO0ODDO0DO0ODO0ODO0OO0DOD0DODOOoDOooDaOo

10

20

30

40

50



oo oooooooooodg

Oo0oooooooooood

OO0 ooDoogogogogoooogod

Oooooooooooodg

Oooooooooooodg

OO0 oooogogogoooogod

OoooooQgogoao

O
O
OJ

O
O
O
O
O
(]
O
O
O
O

OooooooOoogoao

OoOooo0oogooodg

OOooooogod
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoo0oooogod
OOoo0oood
OoOooO0oood
OOoo0oooogod
OoOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood
OOooooogod
OoOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood
OOooooogod
OoOoooood
OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood

|

(22)

|

JP

6521253 B2 2019.5.29

10



goooad
O
SRS

k&1

v
(D

OO0
L&MW 3 ?

)

&1 1

gbooood

(23)

- 0
O
O~ oD

t&Em2

Sl

&4

» o
() L

Sy
‘;'
Foestd

kA%1o

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30

40



(24) JP 6521253 B2 2019.5.29

gooogao
. s
ey
mé%12 mﬁ%1§ méﬁ14
)
ey OE
§ O. Q’ N O. N ‘Q
U e G 4
I:A%‘IE &1 6 © 1I:i%%017
o e o o
Shees 0 SHeUShE
&% 80 a1 9 ° 1l:'.%$zz 0
0
A" - 00 . ‘g;’ .
0 > 9
1t&E2 1 k&2 2 © 4I:é$&|2 3
e
0) " O. O N 0. N
| G > 4
mA%24. te¥was © té%ze
g J
o ‘alle J AWy
& 3
“ ~ & O
kam2 7 kemas ka2 o a3 o

ooooon

10

20

30

40



(25) JP 6521253 B2 2019.5.29

ogoooao
O O ®
2 sy B S
it a0
mﬁﬁ31 m@%sz ﬁé@ss
oy, &
oo
m§m34 éé%35 0 t&¥H3 6
v
v N\ &
: Sho . L oo
> 0 O
mé%sf L& 3 8 ° mé%ag
» Ve O
ase O@@
SREYS 0 SHSEORE
mé%4g L& a 1 ’ mé%42
»
a0 @
oo
m@%45
St
000
mé%460 t&hma 7 ° t%@48

ooooon

10

20

30



(26) JP 6521253 B2 2019.5.29

t&Em4 9 t&EMS50 E&®S5 1

"
N
e
0 0 5
&5 3 t&¥s 4 {t&¥55
o e
oYY .
Shees Shes
(o] (0]
t&¥Y56 &5 9
Ooodoo0odgauod
godooodooodoooooooD oo oD oo oD oo ooogao
JdooodoDoooooooooooooDuooooDoooooo oo oo oooDooodg
Jgoo0ooogoooo0ogoooooboooooooooo oo oDoooo
godooodooooooooooDooooDooooDooooDoogooodgao
oo uooououobooddg
JgooooDogoooooodoooobuoogooooooo oo oo oooog
godooo0oooodooooooDooooDooooDoooDoDoooooogano
gooogauod
JgooooooooooooooooobDuooooDoooooo oo oo oDooodog
godooooooooobooogooad
gD ooo oo oo oooogao
g0 oD oo oo oD o oo oouogao
0000000000000 OoOooOoOoOooo®ooooooooooao
godooodooooooooooDooooDooooDoooDoDoogoooogao
g0 oo oo o oD oD oo ooogao
JgooooDogoooooodoooobuoogooooooo oo oo oooog
godooo0doooodooooooDooogoDooooDoooDoDoooooogao
aod
gooogoad
godooo0doooodooDooooDooooDooooDoooDoDoooooogao
gD ooo oo oo oooogao

O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O Oooo

O
O
O
O

O O0Oo0ooooaog
OOoooooaog
O O0Oo0oo0oooao
O 0O0o0ooooaog
O O0o0ooooaog
O Ooo0ooooao

10

20

30

40



Ooooooooooooogooao
OO0 ooDoogogoooooggg

OO0 Do ooogogooDooogogogoao
OO0 oDooooo0oooDoogogooooogodg
OO0 oo oooo0oooooooooodg
DDﬁDDDDDDDDDDDDDDD
Oooooooooooogoogoooogodg

O
|

Ooo0oooooo0ooooo0o oo oDoooogooooog
O

(27) JP 6521253 B2 2019.5.29

Oooooooooooodg

—fg= (10)

Q

)

I

460 =C
| n
R104

000000000000 0000000000000a0
0000000000000 000D0000DO0O0oooaDo
0000000000000 ooooooooooto
00000000000 ooooY¥oooooooooao
00000000 ooooo0oo00o0o0O0ooooooao
000000000000 0000D0D000000ooaDo
000000000000 0000D0000O0O0O0ooao
a
gooooot®igpte2gpgicegppoot4goooon
000000000000 0000D0000DO0O0oO0ooao
00000000000 00000000000000ao
0000000000000 000D00D0D0DOoo0OooaD
000000000000 0000D000D0o0o0ooooao
00000000000 D0O0O0O0ooooooo® oo
2%0pQpoooOoo0Oo00000000O0O0O03® 003800 s3ag
ooooo4oo4®o4®0000000oooooan
oooDOoOoOoooOoo® oo oooo0ooooonan
0000000000000 000D000D0DO0O0OooaD

O 0Ooo0ooo

oooboooooobOoooobooooooOooooooDao



(28)

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

ooooo
H(11) ®(12)
(o] O
N
n n
®(13) ®(14)
(o) 0]
N
n n
Oooooon
0000000000000 000000D0DO00ODDO0OO0D0O0OO0OO0D0DDO0OO0ODOoOan
0000008000000 000000DD00DND000N0000DDoDo0O0OoooOaOn
00000000000 D00000000D0D0D00D0D0O00O0O0000D0D0O00O0O0O0a0n
ooono
ooooo
HO A~ HO N
\/\\
OH OH
"\
Il
ooooon
0000000000000 000000D0D0D00D0D000O0O0O000D0O0O000O00a0
0000000000000 0O0D000D0D0DO0O0DDO0OO0OOODOO0OO0O0DDOO0ODOOOan
0000000000000 0000000D00D0D00O00O0D0O0DDOoOOOooOaOn
0000000000000 0000000D00D0D00OO000D0O0DDoDO0OOOoooOaOo
00000000000 D0D0000000D0DO00D0DO0OO0O0O0OO0OO0O0ODDOO0OO0ODOOOan
0000000000000 0D000000D00D0DO00O00DO0OO0OD0DDOOOOoGOan
0000000000000 0000000D00DDO00OO00O00OD0DDNDO0OOOoooOaOn
ooo
Ooooo0on
000000’ DO0O0OO0ODODO0OO0OO0OOD
0000000000000 0000000D0O0ODO0OO0’ O0D0D00D0DO0OO0OD0ODO0OO0



O
O

OoOoo0ooodg

ooooao
oooao

—f&X (1)

RO RE
R2 = ., /’u e, e-’l;‘:;-;, ,-R ?

N

R'4, R55
gooaon
oooooOr ooooao

ooooooooooe
07 ooooooooe
00o0O0oOoOoOoon

(29) JP 6521253 B2 2019.5.29

00’ 00000000 OoooDooDoooOo® oo® 00
0000000000000 O00DDO0DOoOoDOooY OOo® DOooDO0O0DO0O0O0O0O0aO

gooor

Do0DO000DO0D0oDO0DO0OO0O0DO0OoOoDOoooo®

0000000000000 OoOo? go2® gooooo

10



(30)

ooooag
—fgk (27)

- (3")

R33 g3z’
s .
R34.¢ bR 31

R

et
R

[
mE=T S -
R )R

R38" R37’

—=X (47)

R43 ’ p42 i
RM’—J?T\'}#RM '
R¥—N N
RIS ) Ras’
4
Ras’ R47’

L 40’

—fEX (57)

R53 R52 ’
! s"b\(\ !
R-54_(‘/’_ ‘%Rﬁ’]

O N—L50’

—R=X (6")

RBS’ REE '
R64_<{—}}_R61
§ N—L5

RBS-{\\‘_};—R 89’
R56" R67’

oooooo
oooooO0’ oooo o
00oo0Do0oO0oOoooooooo
g3 oo4r oo“4® oo
0o0o0Do0O0ooooooooao
o® oo” oo~ oo®
’ DDZS: DD251 DDZ&
y DD331 DD331 DD34a
y DDsb’ DD411 D|:|42’

20

oooooo
oooooo
da, D|:|51‘
o022 O
oo2 oo
ogo2® oo
oo o0
oo04 00

1, 0 2
22
27
36!

43

0 21

DD581

DD301

00 3
00 22,
00 27,
00 36
00 43

o

D|:|281
DDGly

o
oo
oo
oo
o

40:

D|:|311
DDGS:

3

23,

28

37

44,

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30

40

oo%” oo®” ooo
oos38 oo 0O
Ooooooooao
oo% 0o oo® o
oo2® go2* go24
googst gos2
oogs3” gosa
oo4® 0o 4e

0 32

0
I:l D 38
O o4e 50



’ DD47, 0

00
" Og
uond

oood
3b:

56 0

64, 0

uod

ggdn
0 41,

O
O
O

ooo
oo” O

N

O

Oo0oooQooooao
Oo0oooOooooao
Oo0oOoOogoooao
Ooo0ooogogoao
Oo0oooOooooao
OOoo0ooodg

O O

OO0 oDooggUoooDooUdUooDoDoo4gggogoooogdg

O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOgooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O O o0goo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O 0Ooo0ooOoao
O Ooooo
O OooOooo
O Ooo0ooao
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOgooo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoao
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo

Oooooooo o oo oooooDoooooooooogodg
O Ooo0ooo

OoooooooooooooooooQgoooao

Oooooooooooooooooooooooooogodg
Oo0ooDooooUooooooUoDoDoDoo4ggogoooogg
OoooooooooooooooDooooooooogg

O 0O oo

O Ooooao

Oooooogog-g
Oooo0oooQgdg
OOo0ooooogogdg
Oooooogogdg
Oooo0oooQgdg
OO0 o0oooogoogdg
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
Oo0Ooo0oo0oood

Oooooogogoao

O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo

Ooo0ooogoogooao
Ooooogogoao
Oooooogogoao
Ooooooogoogooao
Oo0Dooogogoao
Ooooooogogoao
Ooooooogogogoao
Oooo0oocoogogoao
Ooooogogoao
Ooooooogogogoao
Oooo0oocoogooao
Ooooogogoao
Ooooooogogogoao
Ooooooogoogoao
Ooooogogoao
Ooooooogogooao
Ooooooogoogooao
OOo0ooogogoao
Ooooooogogooao
Ooooooogoogooao
OooOoo0oocoogogoao

O 0Oood
O 0ood

0 48;
0 57,

0 66

O

O0Ooo0oooao

|

O

O
O
O
O

2y

DDSL
|:|E|57'
|:|D66'
oooao
Dl'
da
ooooao
ooooao
og” O
ooooao

gooao
oood
ooo’

oooao

O
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo

i

DDS,

Ooooo -
OOoo0ooood

O
g
a

DDB,
DD51:

O 0ooo

OoOoo0oooQgadg
OOooooogogdg
OOoooood
OoOoo0ooood

O d

O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0ooao

O
O
O

JP

0 53 O
62 0

O O

O 0Ooo0oooao

O 0Ooo0oo0ooao

O O

68 0

31,
68;
uo
21,
oo
g

uo
g
od

O
O

OOooooogoogg
OooooooQgdg
OoOoo0ooooQgodg
Oooooogogg
OoooooooQgg
OoOoo0ooooQgodg
OOooooogoogdg
Oooooooogg
Oooo0oooQgdg
O0ooooogoogdg
Ooooooogogg
OooooooQgdg

6521253 B2 2019.5.29
0 53 0on 54, 00 55
0 62 00 63 0
gooooooooan

63

O

38

oo

uo
28;

O 0Oooo
O Ooo0oooao

oo
g o

O0Ooo0oo0ooao
O Ooo0oooaog
O Oo0gooao
O Ooo0oooao
O Ooooao
O O oOgooao

ogboood
uo

O
O
O

O
OJ
O
O
OJ
O
O

D 38 D D 3b

O
O
O
O
O
O
O
(]
O
O

O
O
O
(]
O
O
O
O
O
O

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [

oo oooooQgooao

Ooooooo4o0oooooo0 oo ooo0o 0o oDoooo oo oDoDoooooDooogogoao
OoOooooocoo0ooooo o0 oo ooo0o o0 oo ooo0ooooDoDoooooDoooQgogoao
e s e s e e e s e s Y [ o

Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogodg
OO0 o0ooDoodooDooo4ggoooooogdg
Ooooooo0ooooooooooogdg
Ooooooo0ooooooooooogooQgdg
Ooooooooooooooooooogod
Oooooo4o0ooooogogooooogogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooooooooooooooooogodg
Oooooo4odooooogogoooooggdg
Ooooooo0ooooooooooogogdg
Ooooooo0ooooooooooooQgodg
OO0 oooo4dodoooooggooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooocoo0oooooooooooogodg

O
O

O 0Ooo0ooo
O O ogoog

O
O

]
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Oooooooooooogogogooao
Ooooooooooooogooooao
OO0 o0DoDoogogooooogogooao
Oooooooooooogogoooao
Ooooooooooooogogoooao
OOo0ooooooooooooOoogooOooOoao
Oooooooooooogogooao
Ooooooooooooogogoooao
OoooooooooooogoogoooOoao
OOoooDoooooooogogooao
Oooooooooooogoooao
Ooooooooooooogoogoooao
OO0 ooDoogogooooogogooao
Oooooooooooogogoooao
Ooooooooooooogogogoooao
OO0 o0oDoo4gogooooogogooao
Oooooooooooogogogooao
Ooooooooooooogogoooao
OO0 o0DoDoogogooooogogogooao
Oooooooooooogogooao
Ooooooooooooogogoooao
OOo0ooooooooooooooOooOoao
Oo0oooooooooogogogooao
Ooooooooooooogogoooao
OOoooooooooooogoogoooOoao
OOo0ooDoogogooooogogooao
Ooooooooooooogogoooao
Ooooooooooooogoogoooao
OO0 ooDoo4gogooooogogooao
Oooooooooooogogoooao
Ooooooooooooogooooao
OO0 o0oDooogooooogogooao
Oooooooooooogoooao

O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooog
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo

|

(32)

OO0 oDooo4ogooooggoooao
Oooooo4o0ooooogogQgoooao
Ooooooo0ooooogogoooao
OO0 o0Dooo4doooog4goooao
Oooooo4o0ooooogogoooao
OoooooooooooQgoooao
Oo0oooooooooooOgoOoooab-o
Oooooo4o0ooooogoggoooao
Ooooooo0ooooogoooao
Oooooooooooogoooao
OoDoooo4o0ooooggoooao
Oooooooooooogoooao
Oooooooooooogoooao
OoDoDooo4o0goooooggoooao

Oooooogooao
OoooooogoOooao
Ooooo-gogoao
Oooooogooao
Ooooooogogooao

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O

O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

|

[
el

6521253 B2 2019.5.29

Oo0oo0oooogod
Ooo0oo0ooood
OO0oo0oooogd
OoOoo0oooogd
Ooo0oo0ooood

Oo0oooooooooooQgoao

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y

e e [ [ o N

Oo0ooooooooodg

O 0Ooo0ooao
O 0OooOooo

OoDoDoogogogoooogod

|
w

OO0 o0ooDoogogogooooogogg

OO0 oo ooogogoooooggogo
Oo0ooooooooooogogogoo
OoooooooooooogogQgoao
OO0 oo ooo4gogoooooggogao
OO0 oooooooooooggogoo
Oo0ooooooooooogQgoo
OO0 Do ooo4dgooooggogaog
OO0 oooooooooooggogoao
Oooooooo0ooooogogQgogoo
Oooooooooooooogoao
OO0 oDoooogogoooooggogoo
Oo0ooooooooooogoQgoo
Oooooocoooooooogooao
OO0 oo ooogogoooooggogao
Oooooooo0oooooggoo
OooooooooooooQgoao
OO0 oo ooogQgoooooggogo
Oo0oooooo0ooooooggogoo
Ooo0ooooooooooogogoQgoo
OO0 oo ooo4Qgoooooggogaog
Oo0oooooooooooggogoo
Oo0ooooooooooogogQgogoo
Ooooooooooooooogoogoao
OO0 ooooo4ooooooggogoo
Oo0oooooo0ooooogQgoo
Oooooooooooooogoogoao
OO0 oo ooogogoooooggogoo
Oo0ooooooooooooggoo
OooooocooooooooQgooao
OO0 oo ooogogoooooggogo
Oo0oooooo0oooooggoo
OooooocooooooogooQgoao
OO0 oo ooo4Qgoooooggogaog
Oo0oooooo0oooooggogoo
Oo0oooooooooooogogQgoo

Oooooogogoooao
OooooogooooOoaoo

OoooooooDoooooooooggQg
OoooooooooooooooogQgQg
Oo0oDooo0DUooDoDoo4gogoooooggdg
Oooooopvooooooooogooog
OoooooooooooooooogQgoQg
Ooooooib0booooooooooogao
OooDoooooDooo4ogooooooggg

O
O

O 0O0O0Oo0Oo0oogQgogN

|
W

Ooooooogoogg

OoooooooQgooo
OO0 oooooggogaog
Oo0ooooogQgogoao
Ooo0ooooogoQgoo
OoooooooOoogoao
Oo0oooooggogao
OooooooQgoo
oo oOoooTE Oodg
Ooooooggoao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoo
Ooooooggogao
OoooooogogQgoo
Oooo0oooQgoo
Oo0DoooogogoQgogao
Ooooooogoggoao
OooooooQgoo
Oooo0oooogooao
Oooooooggoao
oo oO0ooogoodg
Oooo0oooQgoao
OO0 oooooogadg
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoao
Ooooooggogao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoao
OooooogQgogao
OoooooogogQgoo
Oooo0oooQgoao

OooDooooooooogogoaoQg
Oo0oooooooooooogogaQg
Oooooogogooooogogaog
OooooooooooogogoaoQg
OoooocoooooooogogaQg
OO0 ooooc4ogooooogogog
OooooooooooogogaoQg
OoooocooooooogogaoQg
OO0 ooDoogogooooogogdg

O0OOoaoanN

O
O
O
O
O
O

< Oo0o0oboooocoooboooobooooooan

(33)

O
O
O

OoooooQgooao
Ooo0oooQoooao

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
W

O 0Ooo0ooao

OO0 Oo0DoDoo4gogooooogogdg
Oooooooooooogogog
OooooooooooogogoaoQg
Oo0oooooooooooogoogoad
OooDooooooooogogaog
OooooooooooogogaoQg
Oo0oooooooooooogogaQd
Oo0TT OoOoocoooooogogaog
OooooooooooogogoaoQg
OoooocooooooogogoaQg
OO0 oOoooo4ogooooogogog
OooDooooooooogogaoQg
OoooocooooooogogaoQg
OO0 oooo4gogooooogogdg
OooooooooooogogaoQg
OoooocooooooogogaoQg

|

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y
Iy sy ey [y

e s s e s e

OO0 oooooooooogogog

Oo0ooogogaog

O

(]
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OoOoooood
OoOoo0oood
OOoo0oooogod
OOooooogod
OoOoo0ooood
O0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OOoo0oood
OoOooO0oood
OOoo0oooogod
OoOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood

Oooooooggoao
Oooo0ooogogoao
Ooooooggogao
Oooooogoggoao
Ooooooogoao
OoOoo0ooooogoOoao
Ooooooggoao
Ooooooogogoao
Oooo0oooogoao
Ooooooggoao
OoooooogogQgoao
Ooooooogoao
Ooooogogoao
OoooooogQgoao

O Ooooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Oo o
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo

O 0Oooo

O
|

O
OJ
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Oo0oooooooooQgdg
OOo0DoDoogogogogooood
Ooooooooooodg
Ooooooooooodg
Oo0oooocooooood
Oooooooooood
Ooooooooooodg
Oo0oooocooooood
Oooooogogooooogod
Ooooooooooodg
Oo0oooooooood
OoDoDoogogooooogodg
Ooooooooooodg
Oooooooooood
Oo0DoDoogogogoooogod
Ooooooooooodg
Ooooooooooodg
OO0 oDoogogogooood
Ooooooooooodg
Ooooooooooodg
Oo0oooocooooood
Ooooooooooodg
Ooooooooooodg
Oo0oooocooooood
Ooooogogooooogod
Ooooooooooodg
Oooooocooooood
Oo0oDoogogogogoooogod
Ooooooooooodg
Oo0ooooooooodg
OO0 oDoogogogogooood
Ooooooooooodg
Ooooooooooodg

|

O

(34)

O 0Oooo
O Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
OO oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O O0ooo
O Oooo

O
O

O
O
O

OoooooooQgodg
OOooooogdg

O
O
OJ

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]
O
O

Ooooooogg

O
O
OJ
O
O

OoooooooQgodg

Oooo0oogoood [

O

|

Ooooooogg

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]
O
O

Oooooooogodg

Ooooooooadg

Oooooooogdg

JP

Oooooooogdg

6521253 B2 2019.5.29

Oooooooodg

OoOooooogdg

Oooooooogdg

Oooooooodg

O Oooooogdg

O
O
O
O
O

Ooooooogg

Oooooooogodg

O Oo0ooooogdg

Oooooooogdg

Oooooooogodg

10

20

30

40

50



e s e e e ey
Oooooooo0ooooo0o o0 oo oo o0 oo oD oo o0 oo oo oo0 oo oOoo0oo0oo0Doooogoogooo
s s e e e e ) e s e [ o By
e s e e e e ey
e s [ ) R ) ey o
e s s e e e e e ) ) e Y o By

Oooooooooooogdg
Oooooooooooao
OO0 oDoDoogQgooooaog
Oooooogogooooaog
Oooooooooooao
OO0 o0DoDoo4Qgooooaog
Oooooogogooooaog
Oooooooooooaoo
Ooooocooooooao
Oooooogooooog
OoooooogQgoo
OoOoo0ooooQgoao
OOoooooggogao
OoooooogQgoo
Oooo0oooogoQgoo
OO0 ooooggogao
OoooooogQgoo
OooooooogoQgoao
OO0 ooooggogao
OoooooogQgoao
OoooooogoQgoo
OOo0oo0o0ooogoOoao
OoooooogQgoao
OoooooogQgoao

Ooooooogogogoooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoooggogoao
OoooooogogQgooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoogQgogoao
Oooooogoggoao
OooooooQgoo
Oooo0oooQgoo
Ooooooggoao
OooooooQgoao
Oooo0oooQgoao
Ooooooggogao
Ooooooogogoo
Oooo0ooogoo
Ooooooggogao
Ooooooogogogoo
Oooo0oooQgoo
OOooooogogogao
Oooooogogogoao
OooooooQgoo
OoOoo0ooooogoao
Ooooooggoo
OooooooQgoo

OoOoo0oooogod
OooOoo0ooood
OOo0oo0oooogd
OoOooooogd
OooOoo0oood
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogd
OOoo0oooogod
OooOoo0ooood
OO0oo0oooogd
OooOooooogod
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Ooo0oooogod

OoOoo0ooogdg
OoOoo0oood
OO0Ooo0ooodg
OoOoo0ooogdg
Oo0Ooo0oood
O0Ooo0ooodg
OoOoooog
OoOoo0oood

O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoao

(35)

O0Ooo0oo0ooao
O OooOoooao

O Oooo
O Oooo
O 0Oooo

gboaano

OOoo0oooao

O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O OoO0ooo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O OooOooo
O Ooo0ooo
O 0Ooo0ooOoao
O OoOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O OoOgooo
O Ooooo
O Ooo0ooo

OOoo0oo0ooao

]

OoOoo0oo0odgao

O Ooo0oooao

O0Ooo0oooao

O 0Oo0oo0ooao

O Oooooao

JP

OOoo0oooaoo

6521253 B2 2019.5.29

Ooooooogoao
Oooooogoggogao
Ooooooogogoo
OooooooQgogoo
OOoooooggogao
Ooooooogoao
OooooooQgogoao
OO0 oooogoogogao
Oooooooogogoao
OooooooQgoo

Oooooooodg
O oo oooogdg
Oo0oooooogdg
Oooooooogodg
O oo oooogdg
Oooooooogdg
Oooooooogodg
O oo oooogdg
Ooooooogdg
Oooooooogodg

O 0Ooo0oo0ooao

O Ooo0oooao

OOoo0oooaoo

O0Ooo0oo0ooao

O Ooo0oooao

OOoo0oooo

O0Ooo0oooao

O Ooo0oooao

OOooooao

O0Ooo0oooao

10

20

30

40



(36)

ooooao

woomﬁoemg
w0 A AASD-O~-o0m 0y

ooooon

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30



gboooodg

JP 6521253 B2 2019.5.29

o :
S

eNesaeNs .

30

40




(38) JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooao

500 b@(@f!
QP Qo :

X

20

@
oS 'C,E’

ooooon



ooooon
oooooOooooboooooobOooooobObooooobooOoboOooooDoon
ooooono

10

20

30

40



(40) JP 6521253 B2 2019.5.29

H300 —/Si \OCH
OCH, HaCO 3

o)
OO -
a f N
O-C-(O~CHZCH2 0-Ct* /©/ \©\
n Br Br

FF
I90e
H,CO — —

>

Q
£
Q__%

N
@ @ ; .
Y/ N

OCH,8 N % N

Q0090

SHO3 SO3H SO3H SO3H SHO3

ooooon
gboboooogoobooboboboooooboboboboobobobob

obooooag

10

20

30

40



ooooao

)

gbooood

w () B
NQ {H}:E
oY &

@
Ly

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

40



(42) JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooao

5@ Qa m

0% Jo Q‘ 20

@ QQ

0

@
cﬁ
@

i@

@ 30

f" o2 e

ooooon



JP 6521253 B2 2019.5.29

(43)

ooooao

o
—

20

30

ooooon



(44) JP 6521253 B2 2019.5.29

A < ”

B "’*

20

fhog-otor o td-ot

gbooooag 30



(45) JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooao

10

Tl IO D .

30

ooooon



(46) JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooao

Q.0 Q3

s
@*N QT ””ONJ@
O & O

a0 a0

Q0 A
» 0 o0 Q0
£ p°
@g)gj@ sae¥saeVens
suolons

ugboboooboobooboobooboooooboboboboooboboobonn

Q
e el

ég:jQ Y8
@éﬁ ng) .’ .b

oooobooOooooboooooobooooobObooooobooboOooooDoon
ooooon

ooooon
ooooano

10

20

30

40



(47) JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooao i ) @N
O h %E;@ Yo nS g” &
]N ] N-—"é\)' O ] \NinO-Si\Q L
8 97 go

ooooon
gboboooooobooboboboooooboboboboobobobob
obooooag



ooooao

ooooon

(48)

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30



(49) JP 6521253 B2 2019.5.29

R=: S
o)
RI\ >ﬁ(\/ @E,\,}@
A0

ooooao

o NS 0 :
— H -
Zn Zn
N oL @*N]@
S
Rl CN
10
20
30

O
5% & <5

ooooon



O O oo
O O oo

O 0Oooo
O 0ooo

(50) JP 6521253 B2 2019.5.29

10
20
googoo
gbobooboooobooobooboobooobooboboboooooboobonb
godaao
goo
30

gooao
gbobooooobooboboboooboboboboooboobobobooogono
gbooboooobooonn

gooao



(51) JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooao

o «fxx seolles

O Ooooo
O 0Oo0ooao
O Ooooo
O 0Ooooao
O 0Ooo0ooao
O 0Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O 0OoOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Ooo0oooOoooao
O
O
O
O
]
O
O
O
]
O
O

oo oooooogogoog
Ooooooooogoogoo
OO0 ooooogogog
oo ooooogogoog
oo oooooogogoo
OO0 ooooogogog
OO0 ooooogogog
oo oooooogogooQg
Ooooooooogoogoo
OO0 ooooogogog
oo ooooogogooQg
Ooooooooogoogoo
OO0 ooooogogog
oo oooooogogooQg
oo ooooooQgogoo
OO0 ooooogogog
oo oooooogogooQg
Oo0o0oogoQgogoao
Oo0ooogoQgooao
Ooo0oooQogooo
OooO0OooooOooOooao
Oo0ooogoQgooao

OO0 o0ooDoogogoooDooggooooogogogoao
OooooooogogQgoo
OoooooooQgoo
OO0 oooooggogo
OoooooogQgoao
OoooooooQgoo
OO0 ooooogQgogo
Oo0oooooogQgoao
OooooooogoQgoao
OoOooooooOgoOoao
OOooooooggoao
OooooooogoQgoo
OoOoo0ooooQgoao
OOo0ooooooggogao
OooooooogQgoo
OoOoooooooQgoao
OO0 oooooggogo
OooooooogogQgoo
OoOoooooogooQgoo
OO0 oooooggogo
Oo0ooooogQgoao
OooooooogoQgoo
OoOooooooogooOoao
OoooooogQgogoo
OooooooogogQgoo
OoOooooooQgoao
Oo0oooooogQgogao
OooooooQgoo
Oooooooogogoao
OO0 oooogogo
Ooooooogoo
OooooooQgogoo
OO0 oooogogog
Ooooooogoao
OooooooQgogoo

Iy s e e ) ey ey Y [ Iy
oo ooooo o0 oo oo oo oo oo oo oD oo o0oo0oo0ooogogooao
I e s e e e e ) ey e e s Y Y Y
Iy e e e ) ey [ Y [ I
oo oooOoo o0 oo oo o o0 o0 oD oo o0o oD oD oo o0o oo ooogogooo

OO0 ooooogogoao
OO0 oooooogogoog
oo oooooogooQg-g
OO0 ooooogogdg
OO0 oooooogogog
oo oooooogogoQgoo-g
OO0 oooooogogg
OO0 ooooogogog
oo oooooogoQgo-g
Ooooooooogo-g
OO0 ooooogogog
oo oooooogoQg-g
OO0 ooooooog-g
OO0 oooooggog
OO0 oooooogoQgog
oo oooooogooQg-g
OO0 ooooogogg
OO0 oooooogoQgog
oo oooooogooQg-g
OO0 ooooogogg
OO0 oooooogogog
oo oooooogoQgo-g
OooooooooOgodg
O oo ooooogogog
oo o ooooogoQgo-g
Ooooooooogo-g
OO0 ooooogogog
OO0 oooooogoQgoog
oo oooooogoog-g
OO0 oooooggog
OO0 oooooogoQgog
oo oooooogoog-g
OO0 oooooggdg
OO0 oooooogoQgog
oo oooooogooQgo-g

40

50



(52)

oooooooooobooooooobao
gbooooag
oboobooooobooboba

u

u

uboobouobobooooobuoboobood
good

JP 6521253 B2 2019.5.29

CN
F
CN
N— —_—
O KoCO3 Br
toluene/DMF
Dean-Stark trap, -H,O
1a
oooooo
Ofd0oooooooooo0oooo0ooooboooobo oo b oo oo oobooooooon
ooobooooooboooo,bbogzgoooo0oooboooooobooooobood
000000000000 00000000D00D00D0000Do0o0o0oooooooao
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
Ofdooooooooooouooooooooooooao
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
000000000000 00000000D000D0D00000Do0O0o0ooDooOoOooooaog
gfdodoooooooooooo0oooobooob0oob oo oooobooooooodn
0000000000000 0000000DDO00D0DO0O0O0o0oo0o0oDoDoOOoonooao
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
Oodo0ooooooooo0oooo0oooooooooob oo ooooobooooooodn
0000000000000 0000o0U00oo0o0o0D0oooooDo0oooooooOao
ooooo
10 0D0DDO0DO0O0D0D0O0000000,0860000000000000000000 ,0
Ofd0dooooooooooooooobooobo oo b oo oo ooooooooon
ooooo
0000000000000 O0000D0000D0D0000Do00o0ooo0ooooan
00O
oooooo
Oooooan
CNO HySO4/H,0=2:1 Br O
1> -
e 180C 0
la 1b
oooooo
gfddoooooooooooobooobooo0ob0 oo b oo oo ooOooboooodn
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
000000000000 00000000D000D0D00000Do0O0o0ooDooOoOooooaog
gfdodoooooooooooo0oooobooob0oob oo oooobooooooodn
0000000000000 0000000DDO00D0DO0O0O0o0oo0o0oDoDoOOoonooao
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
000MoO00000D0000O0D0O0OO0OO0OOoOOOo

l0oo0o00oDO0D0DO0DO0000D00000,08 000

10

20

30

40

50



(53) JP 6521253 B2 2019.5.29

oo, 0o0o0o0o0ooobooooboboboooooboocoobooboobooooobooooooaon
gbooboooooag
00000000000 *0000000000D00D0D0D0DO0O0ODOoD0DOoOoOoODoOooOoaO

gooao
ooo

I s [
I [ [

:

© Pd(OAc), o)
P(t-Bu)s/HBF4
toluene
1b {4=xv/N

Oo0ooooQgooao
Ooo0ooooodQgooao
Oo0oooogodgogooao
Ooo0oooodgooao
Ooo0o0ooodQgooaoo
OOo0o0ooogodogoao
OoooooggQg
OoooooogodgQd
Oooooggdg
OoooooggQg
OoooooogoQgQg
OOooooogogdg
Oooooggdg
OoooooogdgQg
|
OoooogogQg
OoooooggQg
I [y |
Oooooggdg
OooooogogQg
Oooo0oooogodgaQd
Oooooggdg
OooooogogQg
Oooo0ooogodgQd
Oooooggdg
Oooooogogdg
OoooooogodgQg
I sy |
OoooooggQg
OooooogQg™g
OoOoo0oooodgao
Oooooggdg
OooooogoQgQg
I [ Oy |
Oooooggdg
OooooogQgQg
OoooooogoQgQ
Ooooogogdg
OoooooggoQg
OooooogoQgQd

1DDDDDDDDDDDDDDDDD3D6DD

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

goooooouoooooouoo, D00 . ooboobooooooooooodd
goboooobooboboobooooobuoooboUob oo UoboooDbooboDoboooao
oo oboooouooooooao
O0000O00000O0O0oO0o*000000000D0oo0cOocOoOo0ODODODO0OO0O0DOoOooOooOooOooOoan
oo
oooooao
gooouooouoooooodd
goooooouooouooouooboooboonb
goooad
CN
F

HO KO Br CNo

v ] v

Br wéﬁ%hF Br Br Br

Dean-Stark trap, -H,O
2a

gooooao
gooooobooboboobooobooobouobtoooboooboDbooboboooao
oooobooodoooboooobood,jbgz0oo0ooooooooooooobood
oo b oo oo b o oo oo oL ooLOooOooOodg
goboooobooboboobooooobuoooboUob oo UoboooDbooboDoboooao
gfdodoooooooooooooooooo0oooooooooao

10

20

30

40

50



OoooooQgogoao
OooooocOoogoao
Ooooogogaog
OoooooQgogoao
OoooooOoogao
Oo0ooogogaog
OoOoooood
OoOoo0oood
OOoo0oooogod
OOooooogod
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoo0oooogod
OOoo0oood
OoOooO0oood
OOoo0oooogod
OoOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood
OOooooogod
OoOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood

l0oo0o0DoDO0o00O000000000 50
gboooobooobooobooooooann
ooooobooooooaon

g
gobooaod
gooaod

O
b=

es}
=
o2
-

Oooooooooooogdg
Ooooooooooood
OooDoDooogoooogdg
Ooooooooooogdg
OooooooooooOodg
OooDoooogoooogdg
Oooooooogogooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoooggogogoao
OO0 o ooooogoQgog
oo oooooogoQgo-g
OO0 oo ooogogdg
OO0 oooooogogog
oo oooooogoQgoo-g
oo ooooooogo-g
OO0 oooooogogog
oo oooooogoQgoo-g
oo ooooooog-g
OO0 oooooggog
oo oooooogoQgog
oo oooooogooQg-g
OO0 ooooogogg
OO0 oooooogogog
oo oooooogooQgoo-g
OO0 oo ooogogog
OO0 oooooogogog
oo o ooooogoQgog
Ooooooooogodg
OO0 oooooogogog

(54)

)

O

O

aoof

o O
lon

|

lDoo00oD0oDO0D0DO0O000000000,08 00

oboooooobobobo

O

O

O

uond

e H2S04/H,0=2:1 Br O
O -~
180C

g
a

JP 6521253 B2 2019.5.29

oooobOoooobood
gbobooooobooboboo
gbooobooooboboao
gbouobouoboobooboaoado
oooobOoooobood
gbobooogoobooboboo
lDooooDoooOooooao

O Ooo0oooao

gboobooooooboobobo
obooboooobooboobobad

O
O
0000000000000 ™O0000000000000000000000O0OO0O0
O
O
O

Q
:§ff
O
W

Do o
(@]
uy}
=

OoooooQgogogoo
OooOoo0oooogooao
Ooooogogoao
Ooooogogooao
OoooooOoogooao
Ooooogogoao
Oooooogogooao
OoooooOoogooao
Ooooo4gogoao
Oooooogogooao
OoooooOogogooao

lnoooooooooao

gooboooooobOoooobood

0000000000000 ™MO0D0000D0D00DO0D0D0D0DO0ODO0DD0DOO0oODODOoDOoOoOO

od
gbooooag

lDoopooDoOooOO0O0oO0OODoOO0O0O0a0 sdé0do0O0O0oOoOooooooOoooOoooan

oooboooooobOooooboooo

O

0000000000000 0000000000000 O0o0Do0D0oO0ooDoDooooOan

ao
gbooood

10

20

30

40



ooooao

oboood

(55) JP 6521253 B2 2019.5.29

N N e

Br- ‘ O ‘ P
O e} O tert-BuONa - O NN O
O

0

Pd(OAc),
P(t-Bu)s/HBF4
toluene
2b &4

oooooooooboooobooooooooooboooooooboboooobooo
ooooooooooooooao
0000000000000 0000,0800000000000000000000

u o
ooooood
obooooan
g o
ooooon
gbooooonon
gbooooan
O

obooo
ooooon
gbooooonon
oboooooan
ooooood
ooooood
obooooan
gboogoogoan
ooooood
obooooan
obooooan
ooooood
gbooooonon
ogoaoao
gbooood

gbobdoooobooboboouoouoboboboboooboobobooboooonn

ooooooooooao
0000000000 0000000000000D0oD0oDOoDO0OoODoOooOoaO

ooooogano
uboooooboobobobooobobobobooooboboboaon

36
:
LI

Br: O
Ko,CO3 2M No

0 DQME/iolueﬁg. O O Q

Pd(PPhs),

1b L&t 2
doooooooooobobbobo bbb oo ooooooogada
goooooooooob.,0, bbb o000 0o oggoogaa
ooooooDoo0oboDbooboDbuoobbooobooboDboooDoooano
gobobooo0DoOoobboUobbobuoobtooobooboDboobobooono
goooooooooomg 0000000000000 oooooogaa
googad
goooooooobobo0oboboobtooobooboDboooDoooan
goooooooooobbbobob bbb oo ooooooogaa
gogooooooooobbbobbtbooob oo oo oooooogaa
ooooooDoooboDbooboDboobtoooboooDboooDoooan
0000000000000 ooo0oooooooooooooao

0000000000000 0000,0800000000000000000000A0
oboobooooboobobobooooobooboboobooboooboboboboooonn
ugboooooboobooboboooooouo.oboooboboboboooooboobaann

10

20

30

40



(56) JP 6521253 B2 2019.5.29

oooooooooooooobooooooboooobboboooobooog

oo
0000000000000 0000000000000 0000000000000
aad
goooono
oobooooboooooooan
gooooooooooibo bbb o000 ooooooooaon
goooao
H
N
TN
Br-_~. 0.
(I — e
(o] tert-BuONa
Pd(OAC),
P(t-Bu)a/HBF4
toluene
1b L& 3
gooooao

oooooooobooooao
oooobooooooboooobooooooOoooooboooooobOoooobood

a
obooo

O Br tert-BuONa
Pd(OAG);

N
P(t-Bu)s/HBF 4
toluene
2 ¢ LA 5

gbooooag
1DDDDDDDDDDDDDDDDD3D6DDDDDDDDDDDDDDDDDDDD

oooooooooboooobooooooooooboooooobooooobooo
oobooooooboooooobooboooobooooooOooooo.ooo0oooboo
oooooooooboooooboooooooooooooooooboobooooDbooo
oooooooooboocooobooooan

0000000000000 0000000000000 0000000000O0O00
ood

ooooon

oooooooobooooao
gooooooooboooooboooooobooooooooooobDoogooDbooo
ooooao

w
B~ O~ Br -7 () (2
tert-BuONa O N\@:?@/N Q (O

Pd(0Ac),
P(t-Bu)a/HBF,
toluene

2b t&¥me

gbooooadg
ooobooooobooooao
gbobooooobobobobooobooboboboboouobobobobod4e0 0D

10

20

30

40

50



(57) JP 6521253 B2 2019.5.29

ogoooao
§
Br
Ll N O.
(e} tert-BuONa O
Pd(OAC), fo)
P(t—BU)3/HBF4
toluene
1b &7
gooooo

l0oDo00Do0DO0D0O000000000,0800000000000000000000A0

0000000000 DbO0o0o0Do00o0DbO00o0DDLD0oU0UL0DL0D0oUoULUDoODUOooDDODOooOooDoDoOooOnon
Jo0o0oo0oooo0Oo0o0oo0oOoO0ooOo0o0oo0oDbOOo0oo0DbOOoOoobooDOoo0oobOoOoOooDoOoDOooOooooOooOoan
oooooooooao
0000000000000 0OD0D00000O000000DDDODO0OO0O0DOoDOooOooOooOooaD
oo
ooooogno
Oo00oDo0ooooooooooan
0000000000000 o0Do00o0Db0000DDbD0o0o0Do0D0oUooL0DoODOooDDODOooOooDoDoOoOan
a
ooooag
G )
Br 0 O ‘@ QO
- MO
I tert-BuONa
O Pd(0AG), O )
P(t-Bu)s/HBF,
toluene
1b it&#mo
ooooogno

lDDDDDDDDDDDDDDDDD3D6DDDDDDDDDDDDDDDDDDDD

oooooooooboooobooooooooooboooooobooooobooo
oooobooooooboooobooooooOoooooboooooobOoooobood
oooooo0ooobOoOoooboooooooooooDao
0000000000000 ™MO0D0000D0D00DO0D0D0D0DO0ODO0DD0DOO0oODODOoDOoOoOO
od

ooooono

oooooOoooooooooao
oooooooooboooobooooooooooboooooooboboooobooo
ooooao

H
N
(0]

Br< ‘ O ‘ Br O’Q ©\O
O o] O tert-BuONa @NN\Q\I‘:

Pd(OAc),
P(t-Bu)a/HBF s
toluene

2b E&¥®10

gbooood
oooooooooooooooan
gbooooooboboboobooobooboboboooooboboboboooonn

10

20

30

40



O

OoOoooooo0oooooo00ooDooo0o 00 oo oo oD oooDoDoooooDoDooogogoooog
Oooooocoo0oooooo0D oo oooo0 oo ooooDoooDoooo0ooDoDoooogogooood
e e s e e e e e e s
I e Y 1 e e Y [ [
R [ ) e [ e [ A B
e s e e e e e e e e s

oooao

§
)

O

1hb

tert-BuONa
Pda(dba)s
P(t-Bu)s/HBF4
toluene

O
O
O
O
O
O

OO
_SD

O
O
O
O
O
O

OoooooQogoooao
OO0 oooodQgogooao
OoooooQgoooao
OoooooQgooooao
OO~ oooogag
Ooooogogaog

O

O

O

O

O

O

O 0Ooooao
O 0Ooo0ooao
O Y L Y
O 0Ooooo
O 0Oo0ooao
O 0OooOooo
oo~ oo

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Oooooooooooogoggoao
O
O
O
O
]
O
]
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O

O 0Ooo0goooo
O 0Ooo0oooo
OO o0gooao
O 0Ooo0goooo
O 0Ooo0oooo
OO o0goOooo

[ B R |
[ I R |
[ o R |
[ I R |
[ I R |
[ B R |
[ I R |
O O
O O
O O
O O
O O
O O

O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo
O oOoooo
O o0Ooo0ooao
O Ooooao
OoOoooo
O o0Ooo0ooo
O 0Ooooo
O oOoooo
O o0Ooo0ooo
O 0Oo0ooo
O oOoooo
O o0Ooooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao

OooooooogQgoao
OoooooooQgoo
OO0 oooooggogo

O

O

O

O Oooo
O Oooo
O 0O oo
[ R B
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
Oo*T O
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo

O O
O O
O d
O O
O O
O d
O d
[ |
0O O
O d
[ |
O O
O d

(58)

O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

O 0Ooo0ooao
O 0OoOooo
O Ooooo
Ooogoogo -~ O
O 0OoO0ooo
O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0oo0oao
O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0oo0oao
O 0Ooooo

00
00O

_4D

O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
(]
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30

40

50



[ e e e o O e O O o A

Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y
e e e e e e e e e e e o e e e e e e e e e e e e e Y e e o [ o
e s e s e e s ey e e e A s e s ) [

OoooooogoQooooao

Ooo0oooQgogoao
Ooo0oooQooao
OoOoo0ooogo-gogaog
- OO0 oO0oooogog
Ooo0oooQgoao
OooOooooOoogoao
OooooQgogao
O~ Oooooogag
OooOooooOoogoao
OoOoo0ooogogQgoao
Ooo0oooQgogoao
OooO0ooooOoogoao
OoOoooogoQgogao
Oo0oooQgogoao
Ooo0oooOoogoao
OOo0o0ooogoQgogaog
O~ Oooooogadg
Ooo0oooQoogoao
Oo0ooogo-gogaog
Oo0oooQgogoao
Ooo0oooQooao
OooOooooOooOoao
OoOooooQgoao
Ooo0oooQgoao
OooOooooOooOoao
Oo0ooogogogao

OO0 oooooQgoooodg

O
O
O
O
O
O
O
O
O

O oo ooogogoo
OooooooQgogo

O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OO~ ooOoogooaog
OO0 ooooogdg
Ooooooogdg
Oo0oooooogdg
OoOoooOoooogod
0 e Y O B O
O o0oooooogdg
Oooooooogodg
OO~ Ooogooogo-g
O o0 ooooogdg
Ooooooogodg
O oo ooogdg
OO0 ooooogdg
OooOoo - Ooooo
OO0 0Oo0oogdg
Oo0oooooogdg
Ooooooogdg
OO0 ooooogdg
O Oo0ooooogdg
OoooT= o0ooogodg
OoOoooooodg

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O

Ooo0oooOoooo
Oo0ooogoQgogoao
Oo0oooQgooao

O 0Oooo

O
OJ
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OOo0ooogogaog
Oooooogogao
OoooooQgoogao
OooOooooOoogano
OoooogogaoQg
Ooooooogoogao
OoooooOoogao
Ooooogogaog
Oooooogogo
OoooooOooQgao
Ooooogogaog
Ooooogogao
OoooooOoogao
Ooooogogaog
Ooooogogao
OoooooOoogao
OOo0ooogogaog
Oooooogogao
OooooQgoogao
OooOooooOoogoao
Ooooogogaog
Ooooooogogao
OooOooooOoogao
Ooooogogaog
OoooooQgogao
OoooooOoogao
Ooooogogaog
Oooooogod
O0Ooo0oooao
O0Oo0oooog
OoOoo0oooaog
OOoo0oooao

O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
OO oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Oo o
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo

O

O 0Ooo

O oOooo

I s B |

O o0Oooo

O oOooo

O oOooo

O 0Oooo

O 0Oooo

(59)

O O
O O
O O

OooOo=T O
O 0Oooo
O 0Oooo

O O
O O
O O

O
O
O

O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

O oOooo

O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O o0Oooo

O Odooo

[

O oOooo

O 0Oooo

O 0Ooo

O Ooooo

O
O
O

O oOooo

JP

O 0Ooooo

O 0Oooo

6521253 B2 2019.5.29

O 0Ooo0ooo

O 0Oooo

O 0Oooo

O 0Oooo
O 0Oooo
O Ooo

O
O
O

O
]
O

O 0Oooo

O 0Oooo

O 0Oooo

O

O

O oOooo

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
e e e e s e s e [ e = e e e e e e e e e s s [

Iy sy ey [y

OO0 ooooooo - ogoogao

O
O
OJ
O
O

O Oooooogg

OO0 ooooQo0UoooooUoogUUoooDoDogog4gogoooogd

OO0 ooooooooooogdg
Oo0oooooooooooogog
OO0 Do ooogogooooogdg
OO0 ooooogooooooogdg
OO0 ooooooooooooQgodg
OO0 Do ooogogogogooooogdg
OO0 oDoooooooooogoogdg
oo oooooooooooogodg
Ooooooooooooooogodg
OO0 oDoooogoooooogoogdg
Oo0oooooooooooogodg
Ooo0oooooooooooodg
OO0 oDoooogoogooooogogdg
Oo0oooooooooooogdg
Ooo0oooooooooooogodg
OO0 Do ooogogooooogogdg
OO0 oooooooooooogdg
OO0 oooooooooo x Ood
OO0 Do ooogogooooogdg
OO0 oDoooooooooogoogdg

oo oooooQgoooo
OoooooooogooOoooao

O oOooo
O 0Oooo
O O0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo

O
[
-

OoOooooogdg
Oooo0ooodg
OO0O0o0oooogdg
OooOooooogdg
OoO0o0oooodg

Oooooooogdg
O

OooooooogogQgoao
Oooo0oooogooQgoao
OO0 oooooggogao
OooooooogQgoo
OooooooogoQgoo
OO0 oooooggogao
Oo0ooooogQgogoao
OooooooogoQgoo
OoOoo0ooooQgoao
OOooooooggogoao
OooooooogQgoo
OoOooooooQgoao
OOo0ooooogQgogao

Oooooooodg

Oooo0oogoood

Oooooooogdg

Oooooooogg

(]

O o0ood

(]
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Oooo0ogoood

O Oooo

Oooooooogdg

O Oooo

—

Oooooooogdg

O
O
O
O
O

=

O 0o oo

Oooooooodg

O 0o oo

Oooooogdg

O Oooo

Oooooooogdg

O 0o oo

Oooooooodg

O O oo

O Oooooogdg

(60)

ooao

O Oooo

-

Oooooooogg

oo ooooQgogoo
OooooooQgogoao
OO0 oooogogo

O
OJ
O
O
OJ
O
O
O

O O0ooo

OoooooooQgodg

O O oo

OOooooogdg

O Oooo

Ooooooogg

OoOoo0oooogd
OOoo0oood
OO0oo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oooogod
O0Ooo0Ooood
OOoo0oooogd
OOoo0oooogod
I I B
O0Ooo0oooogd
OoOoo0oooogod
R B
O0Ooo0oooogd
OoOooooogod
OoOoo0oooogod
O0Ooo0oooogd
OOoo0oooogod
OOoo0ooogod

O 0Oooo

OOooooo x ™

O o0Oood O

O

Oooo0oogoood

O

O Oooo

Ooooooogg
O 0Ooo0oooao

O Oooo

|
A O O
0O O

O

O 0O oo

O 0Oo0oo0oo0oao

JP

o

O
O

O 0o oo
O Oooo

O
O

Oooooooogdg
Oooooooogdg

OO0 oDoooogoooooogoogdg
oo oooooooooooogodg
OooooooooooooOgodg
OO0 oDoooogoooooogoogdg

6521253 B2 2019.5.29

oooooooooao

O
O
O
O
OJ
O

O 0o oo
O 0o oo
O Oooo
O 0o oo
O O oo
O Oooo

O

O

O

O

O
O
O
O
O
O
O
(]
O
O

OOoo0oooao
O0Ooo0oooao
O0Oo0oooog
OOoo0oooao
O0Ooo0oooaoo

Oooooooodg
Oooooogdg
Oooooooogdg
Oooooooodg
O Oooooogg

O
O
O
O
O

oo oooooogogooo
Ooooooooogoogooo
OO0 ooooogogoao
oo oooooogoogooo
oo oooooogoogooo
OO0 ooooogogoao
OO0 oooooogogog
oo oooooogooQgo-g

O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O

10

20

30

40

50



OOo0oooooo0oooooooooDooooooooogogoao
Ooooooooo0oooooooooooooooooQgogoao
Oo0ooODoogogUoooooUooooDoDoo4ggooooogogogaog
OoOoooooo0oooooo0ooooDooogogooooogogoao
Oooooooo0o0ooooooooooooooooogogoao
OO0o0ooDoogogUoooDooUUoooDoDoo4ddooooogogaog

O o oooogogoo
oo ooooQgogoo
O oD oooogogog

Oo0ooooooooooogoggogoo

OooooocoooooooQgogoao
OO0 oDooo4dgooooogogogog
Oooooooooooogogoao
OoooooooooooQgoao
OoooooooooooQgogoao
Oooooo4ogooooogoggogoao
OoooocoooooooQgoao
Ooooooooooooogogoao
OooDooo4gogooooogoggogaog
Oooooooooooogoao
Ooooooooooooogogoao
Oo0oDooo4goooooggogaog
Ooooocooooooogoao
OooooooooooooQgogoao
Oo0DoDooo4gooooogoggogog
Ooooocooooooogoggogoao
Oo0DooocoOoooooog x go
OO0 oDooodooooogogogog
Oooooo4o0ooooogogoao

Oo0oooooooood

Oooooogogao

OoooooQgoogoao

OooooocOooOgoano

Oooooogogaog

OoooooQogogoao

OooooocOoogao

Ooooogogaog

OoooooQogogoao

OoooooOooOgoao

Ooooogogaog

(61)

OoooooQgogoao
OoooooOoogao
Ooooogogaog

Oooooogogoao

OoooooQoogoao

OoOooo0oogoood

Ooooooogogao

OoooooQogogoao

O O
O O

OooooocOoogoao

|
I
O

Oooooo4ogooooogoggogoao
OoooooooooooQgogoao
OooooooooooooQgogoao
Oooooo4ogoooooggogao
Oooooooooooogoao
OooooocoooooooQgogoao
OoDoDooo4gogooooogoggogog
Ooooooooooooggogoao
OooooooooooooQgogoao
Oo0oDooo4dgooooogogogog
OoooooooooogogoQgoao

O oOoooo

Ooooooo0oooood

Ooooogogao

[
el

OoooooQgogoao

6521253 B2 2019.5.29

OooooocOoogoao

Ooooogogaog

OooooQgogoao

OooooocOooOgao

Ooooogogaog

OoooooQgogoao

OoooooOoogao

Ooooogogaog

Oooooogogoao

OoooooOoogoao

Ooooooogdg

10

20



JP 6521253 B2 2019.5.29

(62)

oooano

= Q @ <
8805 B/60689%20 | €lec 8% [ 8L D[ 811G [ 16/80G090 | €662 3 9LT Gl (BEF0) VST [THGBIE
808 1696°0°6/¥20 | 6E+E 10 0l Bads 5'90G 61950620 $8'18 233 68'1 VL1 (BEE00) LGS T
£e6y | 809Y°08961°0 | L6°CL 26% [ £9'6 8667 | 619¥0BL6L0 | 1'8F 2 Y0¥ €56 (BEZ02) LAST) | GBI
€26y |96[¥0688L0| ISV 857G oL 90l 866 | 1v2¥0B¥810 | GSL) 8% 80°¢ LT (SE=0L) LGS}
() (%10 (M/wp) ) GWo/YW) | (94)303 () S.xm__o (m/ua) [N) GWo/vYUW) | (04)303
G— A FEEXE INHEEY | rFEEUE BB | —AKYE SEIEICE (NTE (ERE [P B ULE | k- EdR{4 (HE) G433}
40,/ YUW0 [ 24/P20001

gbooood



(63)

Vo Wy

mCP

Q 8
Wava
&

()

'w
mCB | '
v

Q%o

.

OQOO
@N
Tris-PCz

A

JP 6521253 B2 2019.5.29

10

20

30



ood

O0Ooo0oo0ooao

Oooooooooooogooao

Oooo0oooogoao

(64) JP 6521253 B2 2019.5.29

ooooan

()
& "o

T2T BPy-TP2

jolcaavavans
O slle

GCP CO (mQPh) 2
gboboooogan
gbooaao
goobOooooobooocooooboooooboooooboooooooooooao
gbobooooobooboboboooboboboboooboobobobooogono
gbooboooobooboboboooboboboboooboobooboboooonn
goooOooooobooocoooobooooobooooobooooooooooooao
gboooad
godaao
goo
goo
gbooooao
oooooao
gooo
gbooooao
ogoo

10

20

30



(65) JP 6521253 B2 2019.5.29

Intensityan)

Nwhhooo N

30
0 12
hexane 2 W
1
~ toluene D s
3o ¢
h % s
@ 1
£ oo E “
1s
S “
Y] 10
= n a0 0 o 0

s
Time( & sec)

104

084
2 00 i i
2z H F
2 H ]
2 o4 H =
= ]
z

02

] 1 2 3 3 5
30 ® 500 60 700 00 Time( s sec)
Waveleneth (nm)

od

050 12
045
040 o
oz
3 o8
& 0% a
g om 0
g 020 g
o1 oy
ot
02
008
o0 00
m w0 3

500
Wavelength(nm)

oooao

10
1
ol
1E-3
1E-4
1E-5
o 10 20 30 40 50

Time( 4 sec)

Intensity(a.u)

PL intensity(a u)

0 m a0 00

500
Waveleneth(hm)

oooao
B goooon

- 10
3 oy
§ %
£ oy hexane
2 § = toluens
i £ 3
2 E
04
05
02 £
00 00
200 w00 ) 600 700
Wavelength(nm)

E
Time(u sec)



(66) JP 6521253 B2 2019.5.29

06

10

05

2 3 08
3 ER 3
2 5 g
% g 03 nsé
= o 0=
o
02 2

o1 02

00 L L 00

o 0 El 30 a0 el E) 500 0
Wavelength(nm) Wavelength(nm)

ooooano goooon

12
o4 with N2 bubling  "1Ehout N2 bubbling
10 14
3 03 03, ~ 014
= 3 3
T K1 K]
3 qos £ £ oo]
£ m § §
& E 2
04 1E-3 4
g
o1
102 1644
o0
300 400 500 600 00 800 1E-5+
Wavelengthnm)

oboooad gboooad

25 12
20 10
En 518rm En 580nm =

? : 08
3 5 15 3
% 4 Kl
G 5 06 2
5 £ g
s §
= 2 w0 2
© 04
[

05 02

00 L 00

300 00 500 600 700
Wavelength(nm)

025 12
578nm
10
oz
3 o5,
g o E
3 g 3
3 H 05 2
&) £ 3
2 5 o g
2 < 04 5
] a
00
£ 5 0
000 00
300 00 500 50 700 800
Wavelength(nm)

0 100 200 300 400 500

Tirmel ptsec) D I:l D D I:l

12 ik
o7
3 ol
= 2z
i 2
\g i 2 ook
5 b =
£ 8
2 T
2 £ =13
=
a
Jrovy L L L L
o 10 20 £ 0 50
Time(4 s)

3m 4 500 600 700

Wavelkngth(nm) D |:| D D I:l

ooooano osp 7
o8 478nm o
12 a0 .
m 035
5 o3sp
with N2 bubbling " 3 Jos,
s without N2 bubbling g 0sp 3
= € >
3 o5 s 5 o0z Hos £
3 \ > £ 2
] o
i v N £ o £
£ oy 05 & H04
H » & 015 - [
g o
Hos oot
o UV spectrum Ho2
k 005 |
o2
o 000 L L . L 00
300 400 500 600 700
oo )
a0 40 500 500 70 Wavelength(nm)

Wavekneth(nm)



Intensity(a.u)

°
T

1E-3
154
Wavelenght(nm)
12
486nm
10
081
3
s
z
£ o8
2
3
E
So4f
[}
0 L ) N )

S

300 400 500 600 700 800
Wavelength(nm)
12r
500nm
10F
’;i 08 |-
a
3
5 06
E
o
w04t
02
00 L L -
300 400 500 800 700 800
Wavelength(nm)
25 -
2l e L&Y
a {L&EHA
15 °
2 N\
& “e-®eg
@10l o
' A
ol AAda,,
o laacdas 41 . . . ha
10t 10 10* 10t 10 10° 10°

Current density(mA/cm®)

ooooao

EL intensity {arb. unit)
_—

J N

350 450 550 650 750
Wavelength (nm)

ugboood

1E+2

1E+0 /

1E-2

J (mAJem2)

1E-4

1E-6

01 1
Voltage (V)

10

Current density(mA/cm®)
a
-

0'F L
10° 27<.::‘:‘:6>‘M

JP 6521253 B2

wp @ feaw
“T A feams

A,
A,

A,

Al

EQE(%)

L L

10° 10'
Voltage(V)
@ iam
A tEha

AN
ol .\.—.\.'.'.‘0.
A

.,
L4 Aa-aa

A"""‘A‘“‘w\

0
10" 10° 10'

)
10° 10° 10° 10°

Luminescence(cd/m?)

goooo

14.00

12.00

10.00
g 8.00 / AN
g 600 // \\
4.00 N
2.00
0.00
1 10 100 1,000 10,000 100,000
Luminance(cd/m?)
goooao
100
10 - —
5 e
w
o
w
1
04
0001 001 04 1 10 100

Current density (mAfcm?2)

gboogoad

A

EL intensity (arb. unit)

Lo\

JN

350 450 550 650 750
Wavelength (nm)

2019.5.29



opoooo
1E+1
“‘g 1E-1
< g
E 1E-3 j
3
1E-5 ® ._’W
1E-7
01 1 10
Veltage (V)
goooao
14.00
12.00
10.00 /’\ ~
2 500
§ 6.00 \
4.00 \
2.00
0.00
1 10 100 1,000 10,000 100,000 1,000,000
Luminance(cd/m?2)
goooao
100
_ 10 |5 by
£
w
o
wq
0.1
0.001 001 04 1 10 100
Current density (mAfom?2)
ogoooao
100
< 10 ot
>
w
o
w1

0.1
0.001 0.01 04 1 10 100
Current density (mAlem?2)

O
O

goo

EL intensity (arb. unit)
—

Wavelength (nm)

ugboood

1E+2

1E+0 /

mAlcm2)

= E2 - f

o7 s e®®®?

01 1
Voltage (V)

(68) JP 6521253 B2 2019.5.29

gooon

.

J Y
350 450 550 650 750
Wavelength (nm)

EL intensity (arb. unit)
T

gboooad

1E+2

-
m
L ]
=]

f
/

J (mA/cm2)

1E-4

1E-6 =
0.1 1 10
Voltage (V)

gboooad

20.00

18.00

16.00 AN

14.00 \

< 12.00

= 10.
21000
2 8.00

6.00

4.00
2.00

0.00

1 10 100 1,000
Luminance(cd/m*)

goooo

10,000

100,000

14.00

12.00

10.00 N

8.00 \

EQE(%)

6.00 \

\

4.00

2.00

)

0.00

1 10 100 1,000 10,000 100,000 1,000,000

Luminance(cd/m?)

O

gooano

100

EQE (%)

.4
0.001  0.01 0.1 1 10 100

Currentdensity (mA/ecm?2)



(69)

JP 6521253 B2 2019.5.29

000o000o0o0oo
GL)Int.Cl. 00
0000 413/14  (2006.01) 0000 405/10 O0OO0O
oooo 0000 413/14 0000
(7000 00000

(72000

goo

oobooooboooboooobooboooboooobboooooo
gooood
gbobdobobobobobobobooboobobooboooao

ooood

¢Ge)JO00O0O OOOoOoOoOoooooooobooooooooo

goboobooooooobbooobooobog
gboobobobobobobooboboooo
ubgbooboboboboboobobooao
oobooobooooooobboooooobog
gbobobobobobobobobobobobo

(:8)000000(Int.Cl.O000)

gobooboooobooobog
ghoboobooboboboobobooobogn

goood
goood



RiES

[ i (S RIR) A ()

RF(EFR)AGE)

HAT R E (TR AGE)

FRI& B A

EHA

IPCHRS

CPCH%E=

patsnap
BAME, ERBEAAAE , BILKASBERLEY
JP6521253B2 NH(AE)R 2019-05-29

JP2015525248 RiEH 2014-07-02

X ASHEKYULUX
#X2HKYULUX
#HRELKYULUX

BHER
ZHEE
>3y
HIERS
RETRR

BH B
ZH FE
x>y
HlE RS
RiE FRE

C09K11/06 HO1L51/50 CO07D405/04 CO7D405/14 CO7D405/10 C07D413/14

HO01L51/0072 C07D405/04 C07D405/10 CO7D405/14 C07D409/04 C07D409/10 C07D413/14 C07D491
/107 C07D495/10 C07D519/00 C09B11/28 C09B15/00 CO9B17/02 C09B19/00 C09B21/00 CO9B57/00
C09K11/06 C09K2211/1007 C09K2211/1029 C09K2211/1033 CO9K2211/1088 C09K2211/145 HO1L51
/005 HO1L51/0071 HO1L51/0073 HO1L51/5012

C09K11/06.645 HO5B33/14.B CO09K11/06.655 C07D405/04.CSP C07D405/14 C07D405/10 C07D413
14

£ 2013139975 2013-07-03 JP
H At 0 FF 30k JPW0O2015002213A1
SAEBEE Espacenet
BEGE) (19) BESET (JP) s F 2 8E2) (11)4%:?;652153%
HTIERXRRTOICEYWATRELXME. XRTERTFHMETF , R1 wara smissnsm s ORRE #HIFSAIOE GoIs 6 10,
EZRSERTERFHINAE , BERI1ZRIRTERTFETEF. 8FMNE ook mw  ama ook e e4s
D—ARHEUEE, Core MM amain Cook 16 655

CO7D 405/14 (2006.01) CO7D 405/04 CSP

CO7D 405/10 (2006.01) CO7D 405/14

FAREO® 17 (£69 R BRRCHS

@) HRES HF[E2015-525248 (P2015-525248)  ||(73) & #FIEE 516003621

(86) (22) HEE k265 TR 2H (2014.7.2) #HAEHKyulux
(86) ERKL &R PCT/JP2014/067611 R T AR SUARET 4 25 1
67 EEAMES  ¥02015/002213 (74) {REA 110000109
87) EEAMB SERR2741A8H (2015.1.8) MHREBEANTERH A 22
FERRE ERN294F6H 12 (2017.6.12) (72) %EA&E EA Ei
Gl EEETRET 1EH2013-139975 (P2013-139975) BEARBATREARATE 1 0% 18
(32) &5 SERRBFTAZA (2013.7.3) EZRFEANMAZER
(33) AESEIEERE BZE (P) (72) BREAE RE WE
BWARBAT REARSTE1O0E LS

Bz AEEATMNAEN

(72 BEiE F var
BEABATREERATELO® 1T
B RZFEANMAER

BAREICHE S

G4) [FEHOEM] et BEIE, FRELR TSI OLED


https://share-analytics.zhihuiya.com/view/ef381d63-c1cc-47fa-8749-8bc89d992b0f
https://worldwide.espacenet.com/patent/search/family/052143785/publication/JP6521253B2?q=JP6521253B2

