
(57)【要約】
核剤として有効な、特にポリマー材料の光学特性を改善するために有効なプラスチック添
加剤を提供する。特に、本発明は、そのベンジル系に様々なタイプのペンダント基、例え
ば限定するわけではないが、対峙する電子求引基及び電子供与基（極性化合物を形成する
ための）、混合アルキルハロゲンまたは他のタイプの基、多アルキル置換基、環状ペンダ
ント基などを有する、ある非対称置換ジベンジリデンソルビトールアセタールに関する。
このような化合物を含むポリマー組成物は、単に例にすぎないが、食品または化粧品の容
器または包装材に利用され得ると考えられる。本発明の非対称ベンジリデンソルビトール
アセタールは、水及び有機溶媒用、特に発汗抑制剤ゲルスティックの調製に使用されるゲ
ル化剤としても有効である。 10
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
少 な く と も 2つ の ア リ ー リ デ ン 成 分 を 含 む 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル ジ ア セ タ ー ル で あ っ て 、 前
記 ア リ ー リ デ ン 成 分 の 1つ が 1つ の ニ ト ロ ペ ン ダ ン ト 基 ま た は 少 な く と も 2つ の 電 子 求 引 ペ
ン ダ ン ト 基 を 有 し 、 他 の ア リ ー リ デ ン 成 分 が 少 な く と も 2つ の 電 子 供 与 ペ ン ダ ン ト 基 を 含
ま な く て は な ら な い 、 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル ジ ア セ タ ー ル 。
【 請 求 項 ２ 】
少 な く と も 2つ の ア リ ー リ デ ン 成 分 を 含 む 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル ジ ア セ タ ー ル で あ っ て 、 前
記 ア リ ー リ デ ン 成 分 の 少 な く と も 1つ が 、 3- ま た は  4- 位 に 1つ の ハ ロ ゲ ン ペ ン ダ ン ト 基
、 並 び に  3- ま た は  4- 位 に 低 級 ア ル キ ル 基 及 び 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 か ら 選 ば れ る 1つ の
ペ ン ダ ン ト 基 を 有 す る 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル ジ ア セ タ ー ル 。
【 請 求 項 ３ 】
式 （ I） ～ （ V） ：
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 p は 0ま た は 1で あ り 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 各 々 同 じ ま た は 異 な っ て
、 電 子 供 与 基 （ 例 え ば 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ
シ ル 基 ） 及 び 電 子 求 引 基 （ 例 え ば 、 フ ッ 素 、 塩 素 、 ホ ウ 素 及 び ヨ ウ 素 を 意 味 す る ハ ロ ゲ ン
） か ら 選 ば れ ；
R 1 、 R 2 、 R 3  及 び  R 4  は 同 じ ま た は 異 な っ て 、 電 子 供 与 基 （ 例 え ば 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素
原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 イ ン ダ ン 、 テ ト ラ リ ン 、 ベ ン ジ ル 、
置 換 ベ ン ジ ル 、 ま た は 環 状 部 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ る い ず れ か 2つ の 基 ） 及 び
電 子 求 引 基 （ 例 え ば 、 窒 素 及 び ハ ロ ゲ ン ） か ら 選 ば れ る 。
た だ し 、 前 記  R 1 、 R 2 、 R 3  ま た は  R 4  の 1つ が 窒 素 の 場 合 、 化 合 物 中 に 他 の ニ ト ロ 基 は 存
在 し な い 。
ま た 、 1つ の ニ ト ロ 基 が 存 在 し な け れ ば 、 少 な く と も 2つ の 電 子 求 引 基 が 存 在 し な く て は な
ら ず 、 R 1  及 び  R 2  の 対 ま た は  R 3  及 び  R 4  の 対 と し て 、 一 方 の 対 が こ の よ う な 電 子 求 引
基 を 含 み 、 他 方 の 対 が 電 子 供 与 基 を 含 む よ う に 存 在 し な く て は な ら ず 、 こ の よ う な 電 子 供
与 基 を 含 む 同 じ 環 系 は い か な る 電 子 求 引 基 も 含 ん で は な ら な い 。 ］ ；
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【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 R は 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 及 び
フ ッ 素 か ら 選 ば れ ；
R 1  及 び  R 2  は 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 及 び ハ
ロ ゲ ン か ら 選 ば れ ；
R 3  及 び  R 4  は 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 （ こ れ は 一 緒 に 、 6個 ま で の 炭
素 原 子 を 有 す る 炭 化 水 素 環 を 形 成 し 得 る 。 ） 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 ハ ロ ゲ ン 及 び 水 素 か
ら 選 ば れ ；
た だ し 、 R 1  及 び  R 2  の 1つ の み が 、 ハ ロ ゲ ン で あ り ；
p は 0ま た は 1で あ る 。 ］ ；
【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 p は 1ま た は 2で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 、 独 立
し て 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 ニ ト ロ 、
ハ ロ ゲ ン ま た は 環 状 基 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ 得 る い ず れ か 2つ の 隣 接 基 か ら 選
ば れ ；
R 1 、 R 2 、 R 3  及 び  R 4  は 、 独 立 し て 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、
低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 フ ッ 素 及 び 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ト リ フ ル オ ロ ア ル キ ル 基 か ら
な る 群 か ら 選 ば れ る 。
た だ し 、 R 1  及 び  R 2  ま た は  R 3  及 び  R 4  の い ず れ か 1つ は 、 フ ッ 素 ま た は ト リ フ ル オ ロ ア
ル キ ル で あ り 、 上 述 し た よ う に 、 第 一 環 系 に お い て 前 記 基 の 1つ が フ ッ 素 ま た は ト リ フ ル
オ ロ ア ル キ ル で あ る 場 合 、 同 じ 第 一 環 系 に は 他 の フ ッ 素 は 存 在 せ ず 、 前 記 第 一 環 系 が  3- 
ま た は  4- 位 に フ ッ 素 ペ ン ダ ン ト 基 を 1つ だ け 有 す る 場 合 、 他 の 環 系 は 1つ の フ ッ 素 ペ ン ダ
ン ト 基 を 有 す る こ と が で き な い 。
ま た 、 前 記 第 一 環 系 が  3- ま た は  4- 位 に フ ッ 素 及 び ア ル キ ル 基 を 含 む 場 合 、 他 の 環 系 は
前 記 第 一 環 系 と 同 じ 位 置 に 同 じ ペ ン ダ ン ト 基 を 有 す る こ と が で き な い 。 ］ ；
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【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
ま た は
【 化 ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 （ IV） 及 び （ V） の 両 方 に お い て 、 式 中 、 p は 1ま た は 2で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5
、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 、 独 立 し て 、 水 素 、 3～ 6個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ア ル キ ル 基
、 1～ 6個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ア ル コ キ シ ル 基 、 フ ェ ニ ル 、 ナ フ チ ル 及 び 置 換 ベ ン ジ ル ま た
は 環 状 基 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ 得 る い ず れ か 2つ の 隣 接 基 か ら 選 ば れ 、 こ こ で
前 記 環 状 基 は メ チ レ ン ジ オ キ シ 、 シ ク ロ へ キ シ ル 及 び シ ク ロ ペ ン チ ル か ら 選 ば れ る 。
た だ し 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  の 少 な く と も 2つ は 水 素 以 外 の
基 で あ り 、 少 な く と も 1つ の 水 素 基 以 外 の ペ ン ダ ン ト 基 が 各 環 に 存 在 し 、 化 合 物 全 体 は 非
対 称 で あ る 。 ］
の 少 な く と も 1つ に 適 合 す る ア ル ジ ト ー ル ジ ア セ タ ー ル 化 合 物 。
【 請 求 項 ４ 】
請 求 項 １ に 記 載 の 少 な く と も 1つ の 化 合 物 を 含 む ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 。
【 請 求 項 ５ 】
請 求 項 ２ に 記 載 の 少 な く と も 1つ の 化 合 物 を 含 む ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 。
【 請 求 項 ６ 】
請 求 項 ３ に 記 載 の 少 な く と も 1つ の 化 合 物 を 含 む ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 。
【 請 求 項 ７ 】
少 な く と も 1つ の ポ リ オ レ フ ィ ン 及 び 少 な く と も 請 求 項 １ に 記 載 の 化 合 物 を 含 む 溶 融 ポ リ
オ レ フ ィ ン 組 成 物 。
【 請 求 項 ８ 】
少 な く と も 1つ の ポ リ オ レ フ ィ ン 及 び 少 な く と も 請 求 項 ２ に 記 載 の 化 合 物 を 含 む 溶 融 ポ リ
オ レ フ ィ ン 組 成 物 。
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【 請 求 項 ９ 】
少 な く と も 1つ の ポ リ オ レ フ ィ ン 及 び 少 な く と も 請 求 項 ３ に 記 載 の 化 合 物 を 含 む 溶 融 ポ リ
オ レ フ ィ ン 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ０ 】
固 体 重 合 形 の 少 な く と も 1つ の ポ リ オ レ フ ィ ン 成 分 及 び 少 な く と も 請 求 項 １ に 記 載 の 化 合
物 を 含 む 固 体 ポ リ オ レ フ ィ ン 物 品 。
【 請 求 項 １ １ 】
固 体 重 合 形 の 少 な く と も 1つ の ポ リ オ レ フ ィ ン 成 分 及 び 少 な く と も 請 求 項 ２ に 記 載 の 化 合
物 を 含 む 固 体 ポ リ オ レ フ ィ ン 物 品 。
【 請 求 項 １ ２ 】
固 体 重 合 形 の 少 な く と も 1つ の ポ リ オ レ フ ィ ン 成 分 及 び 少 な く と も 請 求 項 ３ に 記 載 の 化 合
物 を 含 む 固 体 ポ リ オ レ フ ィ ン 物 品 。
【 請 求 項 １ ３ 】
少 な く と も 請 求 項 １ に 記 載 の 化 合 物 を 含 む 粉 状 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ４ 】
少 な く と も 請 求 項 ２ に 記 載 の 化 合 物 を 含 む 粉 状 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ５ 】
少 な く と も 請 求 項 ３ に 記 載 の 化 合 物 を 含 む 粉 状 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ６ 】
前 記 ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 中 の ジ ア セ タ ー ル 化 合 物 の 全 量 の 割 合 が 、 組 成 物 全 体 の 重 量 に
基 づ い て 約 0.01～ 約 2重 量 ％ で あ る 、 請 求 項 ４ に 記 載 の ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 。
【 請 求 項 １ ７ 】
前 記 ポ リ オ レ フ ィ ン が 少 な く と も 1つ の 脂 肪 族 モ ノ オ レ フ ィ ン を 含 む 請 求 項 ４ に 記 載 の 組
成 物 。
【 請 求 項 １ ８ 】
前 記 少 な く と も 1つ の 脂 肪 族 モ ノ オ レ フ ィ ン が 、 エ チ レ ン 、 プ ロ ピ レ ン 、 ビ ニ ル シ ク ロ ヘ
キ サ ン 、 1-ブ テ ン 及 び メ チ ル ペ ン テ ン か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 、 請 求 項 １ ７ に 記 載 の 組 成
物 。
【 請 求 項 １ ９ 】
式 （ I） ～ （ V） ：
【 化 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 p は 0ま た は 1で あ り 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 各 々 同 じ ま た は 異 な っ て
、 電 子 供 与 基 （ 例 え ば 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ
シ ル 基 ） 及 び 電 子 求 引 基 （ 例 え ば 、 フ ッ 素 、 塩 素 、 ホ ウ 素 及 び ヨ ウ 素 を 意 味 す る ハ ロ ゲ ン
） か ら 選 ば れ ；
R 1 、 R 2 、 R 3  及 び  R 4  は 同 じ ま た は 異 な っ て 、 電 子 供 与 基 （ 例 え ば 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素
原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 イ ン ダ ン 、 テ ト ラ リ ン 、 ベ ン ジ ル 、
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置 換 ベ ン ジ ル 、 ま た は 環 状 部 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ る い ず れ か 2つ の 基 ） 及 び
電 子 求 引 基 （ 例 え ば 、 窒 素 及 び ハ ロ ゲ ン ） か ら 選 ば れ る 。
た だ し 、 前 記  R 1 、 R 2 、 R 3  ま た は  R 4  の 1つ が 窒 素 の 場 合 、 化 合 物 中 に 他 の ニ ト ロ 基 は 存
在 し な い 。
ま た 、 少 な く と も 2つ の 電 子 求 引 基 （ 前 記 ニ ト ロ 基 以 外 で ） が 存 在 し な く て は な ら ず 、 R 1  
及 び  R 2  の 対 ま た は  R 3  及 び  R 4  の 対 と し て 、 一 方 の 対 が こ の よ う な 電 子 求 引 基 を 含 み 、
他 方 の 対 が 電 子 供 与 基 を 含 む よ う に 存 在 し な く て は な ら ず 、 こ の よ う な 電 子 供 与 基 を 含 む
同 じ 環 系 は い か な る 電 子 求 引 基 も 含 ん で は な ら ず ；
前 記 ゲ ル 化 剤 の た め の 溶 媒 を 少 な く と も 含 む 。 ］
【 化 ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 R は 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 及 び
フ ッ 素 か ら 選 ば れ ；
R 1  及 び  R 2  は 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 及 び ハ
ロ ゲ ン か ら 選 ば れ ；
R 3  及 び  R 4  は 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 （ こ れ は 一 緒 に 、 6個 ま で の 炭
素 原 子 を 有 す る 炭 化 水 素 環 を 形 成 し 得 る 。 ） 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 ハ ロ ゲ ン 及 び 水 素 か
ら 選 ば れ ；
た だ し 、 R 1  及 び  R 2  の 1つ の み が 、 ハ ロ ゲ ン で あ り ；
p は 0ま た は 1で あ る 。 ］
【 化 ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 p は 1ま た は 2で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 、 独 立
し て 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 ニ ト ロ 、
ハ ロ ゲ ン ま た は 環 状 基 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ 得 る い ず れ か 2つ の 隣 接 基 か ら 選
ば れ ；
R 1 、 R 2 、 R 3  及 び  R 4  は 、 独 立 し て 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、
低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 フ ッ 素 及 び 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ト リ フ ル オ ロ ア ル キ ル 基 か ら
な る 群 か ら 選 ば れ る 。
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た だ し 、 R 1  及 び  R 2  ま た は  R 3  及 び  R 4  の い ず れ か 1つ は 、 フ ッ 素 ま た は ト リ フ ル オ ロ ア
ル キ ル で あ り 、 上 述 し た よ う に 、 第 一 環 系 に お い て 前 記 基 の 1つ が フ ッ 素 ま た は ト リ フ ル
オ ロ ア ル キ ル で あ る 場 合 、 同 じ 第 一 環 系 に は 他 の フ ッ 素 は 存 在 せ ず 、 前 記 第 一 環 系 が  3- 
ま た は  4- 位 に フ ッ 素 ペ ン ダ ン ト 基 を 1つ だ け 有 す る 場 合 、 他 の 環 系 は 1つ の フ ッ 素 ペ ン ダ
ン ト 基 を 有 す る こ と が で き な い 。
ま た 、 前 記 第 一 環 系 が  3- ま た は  4- 位 に フ ッ 素 及 び ア ル キ ル 基 を 含 む 場 合 、 他 の 環 系 は
前 記 第 一 環 系 と 同 じ 位 置 に 同 じ ペ ン ダ ン ト 基 を 有 す る こ と が で き な い 。 ］
【 化 ９ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
ま た は
【 化 １ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 （ IV） 及 び （ V） の 両 方 に お い て 、 式 中 、 p は 1ま た は 2で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5
、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 、 独 立 し て 、 水 素 、 3～ 6個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ア ル キ ル 基
、 1～ 6個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ア ル コ キ シ ル 基 、 フ ェ ニ ル 、 ナ フ チ ル 及 び 置 換 ベ ン ジ ル ま た
は 環 状 基 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ 得 る い ず れ か 2つ の 隣 接 基 か ら 選 ば れ 、 こ こ で
前 記 環 状 基 は メ チ レ ン ジ オ キ シ 、 シ ク ロ へ キ シ ル 及 び シ ク ロ ペ ン チ ル か ら 選 ば れ る 。
た だ し 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  の 少 な く と も 2つ は 水 素 以 外 の
基 で あ り 、 少 な く と も 1つ の 水 素 基 以 外 の ペ ン ダ ン ト 基 が 各 環 に 存 在 し 、 化 合 物 全 体 は 非
対 称 で あ る 。 ］
の 少 な く と も 1つ の 構 造 に 適 合 す る 少 な く と も 1つ の ゲ ル 化 剤 化 合 物 を 含 む 固 体 ゲ ル 化 組 成
物 。
【 請 求 項 ２ ０ 】
溶 媒 が 、 一 価 ア ル コ ー ル 、 多 価 ア ル コ ー ル 、 プ ロ ピ レ ン カ ー ボ ネ ー ト 、 プ ロ ピ レ ン グ リ コ
ー ル 、 ジ プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 DMSO、 DMF、 NMP、 水 及 び そ れ ら の 混 合 物 か ら な る 群 か ら
選 ば れ る 請 求 項 １ ９ に 記 載 の 固 体 ゲ ル 。
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【 請 求 項 ２ １ 】
溶 媒 が 、 プ ロ ピ レ ン カ ー ボ ネ ー ト 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 n-プ ロ パ ノ ー ル 、 n-ブ タ ノ
ー ル 、 2-メ ト キ シ エ タ ノ ー ル 、 2-エ ト キ シ エ タ ノ ー ル 、 エ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 1,2-プ ロ ピ
レ ン グ リ コ ー ル 、 1,3-プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 1,4-ブ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 1,2-ブ チ レ ン グ
リ コ ー ル 、 ジ エ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー ル 、 イ ソ ブ タ ノ ー ル 、 モ ノ メ チ ル エ ー
テ ル 、 ジ エ チ レ ン グ リ コ ー ル モ ノ エ チ ル エ ー テ ル 、 1,3-ブ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 2,3-ブ チ レ
ン グ リ コ ー ル 、 ジ プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 2,4-ジ ヒ ド ロ キ シ -2-メ チ ル ペ ン タ ン 及 び そ れ
ら の 混 合 物 か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 、 請 求 項 ２ ０ に 記 載 の 固 体 ゲ ル 。
【 請 求 項 ２ ２ 】
溶 媒 が 、 芳 香 族 化 合 物 、 ハ ロ ゲ ン 化 芳 香 族 化 合 物 、 硝 酸 化 芳 香 族 化 合 物 、 ケ ト ン 、 ア ミ ン
、 ニ ト リ ル 、 エ ス テ ル 、 ア ル デ ヒ ド 及 び そ れ ら の 混 合 物 か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 、 請 求 項
１ ９ に 記 載 の 固 体 ゲ ル 。
【 請 求 項 ２ ３ 】
請 求 項 ３ の 式 （ I） ～ （ V） の 構 造 で 定 義 さ れ た 少 な く と も 2つ の 異 性 体 化 合 物 、 及 び 少 な
く と も 1つ の 他 の 反 応 生 成 物 を 含 む 反 応 生 成 物 混 合 物 で 、 前 記 少 な く と も 1つ の 他 の 反 応 生
成 物 が 対 称 ア ル ジ ト ー ル 化 合 物 で あ る 反 応 生 成 物 混 合 物 。
【 請 求 項 ２ ４ 】
請 求 項 ３ の 式 （ I） ～ （ V） の 構 造 で 定 義 さ れ た 少 な く と も 2つ の 異 性 体 化 合 物 、 及 び 少 な
く と も 1つ の 他 の 反 応 生 成 物 を 含 む 反 応 生 成 物 混 合 物 で 、 前 記 少 な く と も 1つ の 他 の 反 応 生
成 物 が 対 称 ア ル ジ ト ー ル 化 合 物 で あ る 反 応 生 成 物 混 合 物 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
本 発 明 は 、 核 剤 と し て 有 効 な 、 特 に ポ リ マ ー 材 料 の 光 学 特 性 を 改 善 す る た め に 有 効 な プ ラ
ス チ ッ ク 添 加 剤 に 関 す る 。 特 に 本 発 明 は 、 そ の ベ ン ジ ル 系 に 様 々 な タ イ プ の ペ ン ダ ン ト 基
、 例 え ば 、 限 定 す る わ け で は な い が 、 対 峙 す る 電 子 求 引 及 び 電 子 供 与 基 （ 極 性 化 合 物 を 形
成 す る ） 、 混 合 ア ル キ ル ハ ロ ゲ ン ま た は 他 の タ イ プ の 基 、 多 ア ル キ ル 置 換 基 、 環 状 ペ ン ダ
ン ト 基 な ど を 有 す る 、 あ る 非 対 称 置 換 ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル ア セ タ ー ル に 関 す る 。
こ の よ う な 化 合 物 を 含 む ポ リ マ ー 組 成 物 は 、 単 に 例 に す ぎ な い が 、 食 品 ま た は 化 粧 品 の 容
器 及 び 包 装 材 に 利 用 さ れ 得 る と 考 え ら れ る 。 本 発 明 の 非 対 称 ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル
ア セ タ ー ル は 、 水 及 び 有 機 溶 媒 用 の 、 特 に 発 汗 抑 制 剤 ゲ ル ス テ ィ ッ ク の 調 製 に 使 用 さ れ る
ゲ ル 化 剤 と し て も 有 効 で あ る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
以 下 に 引 用 し た 全 て の 米 国 特 許 は 、 そ の 全 体 を 引 用 し て こ こ に 組 み 込 む 。
あ る 種 の 添 加 剤 を 配 合 す る こ と に よ り ポ リ オ レ フ ィ ン の 透 明 性 及 び 物 理 特 性 を 改 善 す る た
め に 、 多 数 の 試 み が 行 わ れ て き た 。 あ る 用 途 で は 、 優 れ た 透 明 性 及 び 透 過 特 性 が 要 求 さ れ
て い る 。 こ の 用 途 は 、 保 管 、 包 装 及 び ／ ま た は 被 覆 さ れ た 物 品 な ど の 識 別 を 容 易 に す る た
め に 第 一 に 透 明 性 を 有 す る 必 要 が あ る 、 あ る 種 の プ ラ ス チ ッ ク プ レ ー ト 、 シ ー ト 、 フ ィ ル
ム 、 容 器 及 び 注 射 器 を 含 む 。 こ の よ う な 市 販 さ れ て い る プ ラ ス チ ッ ク 添 加 剤 は 、 「 溶 融 感
受 性 」 及 び 「 溶 融 非 感 受 性 」 の 二 種 類 に 分 類 さ れ る 。 溶 融 感 受 性 添 加 剤 は 、 ポ リ オ レ フ ィ
ン ベ ー ス 樹 脂 の 通 常 加 工 温 度 よ り 低 い ま た は そ れ に 近 い 融 点 を 有 し 、 ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル
ビ ト ー ル （ DBS） 系 を 含 む 。 溶 融 非 感 受 性 添 加 剤 は 、 通 常 加 工 温 度 で 溶 融 せ ず 、 例 え ば 安
息 香 酸 ナ ト リ ウ ム 及 び 有 機 リ ン 酸 塩 を 含 む 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
Hamada ら の 米 国 特 許 第  4,016,118 号 は 、 0.1～ 0.7％ の ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル （ DB
S） を 添 加 剤 と し て 含 む ポ リ オ レ フ ィ ン プ ラ ス チ ッ ク 組 成 物 が 、 置 換 安 息 香 酸 塩 を 含 む 組
成 物 と 比 較 し て 、 改 善 さ れ た 透 明 性 及 び 減 少 さ れ た 成 形 収 縮 を 示 す こ と を 教 示 し て い る 。
ソ ル ビ ト ー ル ベ ー ス 透 明 化 技 術 は 、 改 善 さ れ た 透 明 性 、 加 工 工 程 に お け る プ レ ー ト ア ウ ト
の 減 少 及 び 改 善 さ れ た 感 覚 刺 激 特 性 （ 例 え ば 臭 い 、 味 な ど ） に 対 す る 必 要 性 に よ り 更 に 発
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展 し て き た 。 こ れ ら の 欠 点 を 克 服 す る た め に 、 芳 香 環 が 様 々 な 基 で 置 換 さ れ て い る  DBS 
の 多 く の 誘 導 体 が 提 案 さ れ て き た 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
米 国 特 許 第  4,371,645 号 で  Mahaffey は 、 一 般 式 ：
【 化 １ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 R、 R 1 、 R 2 、 R 3  及 び  R 4  は 、 水 素 、 低 級 ア ル キ ル 、 ヒ ド ロ キ シ 、 メ ト キ シ 、 モ ノ
-及 び ジ -ア ル キ ル ア ミ ノ 、 ア ミ ノ 、 ニ ト ロ 並 び に ハ ロ ゲ ン か ら 選 択 さ れ 、 R 1 、 R 2 、 R 3  及
び  R 4  の 少 な く と も 1つ は 塩 素 ま た は 臭 素 で あ る 。 ］
で 示 さ れ る 一 連 の ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル を 開 示 し て い る 。 開 示 さ れ て い る 置 換  DBS
 誘 導 体 の 効 果 的 な 濃 度 は 、 全 組 成 物 量 の 0.01～ 約 2重 量 ％ の 範 囲 で あ る 。 透 過 特 性 の 更 な
る 改 善 は 、 米 国 特 許 第  4,808,650 号 で  Titus ら に よ っ て 開 示 さ れ て い る 。 こ の 特 許 で は
、 一 般 式 ：
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 R は 水 素 ま た は フ ッ 素 で あ る 。 ］
で 示 さ れ る 一 ま た は 二 置 換  DBS 誘 導 体 が 、 ポ リ オ レ フ ィ ン の 改 善 さ れ た 透 明 応 用 例 を 提
供 し て い る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
米 国 特 許 第  5,049,605 号 で  Rekers は 、 一 般 式 ：
【 化 ３ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 R 1  及 び  R 2  は 、 独 立 し て 、 5個 ま で の 炭 素 原 子 を 有 す る 炭 素 環 も 形 成 し 得 る 1～ 4
個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 か ら 選 ば れ る 。 ］
で 示 さ れ る 一 連 の ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル を 開 示 し て い る 。 ま た 、 ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ
ル ビ ト ー ル の 上 記 群 を 含 む ポ リ オ レ フ ィ ン プ ラ ス チ ッ ク も 開 示 し て い る 。 米 国 特 許 第  5,6
96,186 号 で  Videau は 、 ポ リ オ レ フ ィ ン の 核 剤 ／ 透 明 剤 と し て 使 用 す る た め の 、 ベ ン ゼ
ン 環 上 が ア ル キ ル 基 （ メ チ ル 、 エ チ ル な ど ） ま た は ハ ロ ゲ ン （ フ ッ 素 、 塩 素 な ど ） で 置 換
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さ れ た  DBS 誘 導 体 を 開 示 し て い る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル （ DBS） は 、 Roehl ら の 米 国 特 許 第  4,154,816 号 ； Luebbe 
ら の 米 国 特 許 第  4,816,261 号 ； McCall の 米 国 特 許 第  4,743,444 号 に 開 示 さ れ て い る よ
う に 、 様 々 な 溶 媒 系 の ゲ ル 化 剤 と し て よ く 知 ら れ て い る 。 Oh ら の 米 国 特 許 第  5,609,855 
号 及 び  Juneja ら の  PCT 出 願  WO/92/19221 は 、 ジ (メ タ -フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ
ト ー ル 及 び ジ (メ タ -ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル が 、 特 に 、 制 汗 剤 ゲ ル ス テ ィ ッ ク
調 剤 中 の ゲ ル 化 剤 と し て 有 効 で あ る こ と を 開 示 し て い る 。 こ れ ら 2つ の  DBS 系 そ れ ぞ れ は
、 制 汗 剤 配 合 の 酸 性 環 境 下 、 有 効 な 硬 い ゲ ル を 形 成 し 、 改 善 さ れ た ゲ ル 安 定 性 を 示 す 。
【 発 明 の 開 示 】
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ ０ ７ 】
本 発 明 に よ り 、 脂 肪 族 ポ リ オ レ フ ィ ン 並 び に 少 な く と も 1つ の 脂 肪 族 オ レ フ ィ ン 及 び 1つ 以
上 の エ チ レ ン 性 不 飽 和 コ モ ノ マ ー を 含 む コ ポ リ マ ー か ら 選 ば れ る ポ リ マ ー 、 並 び に 少 な く
と も 1つ の ア ル ジ ト ー ル （ 例 え ば 、 ソ ル ビ ト ー ル 、 キ シ リ ト ー ル 及 び リ ビ ト ー ル ） の ジ ア
セ タ ー ル を 含 む 、 改 善 さ れ た 透 明 性 を 有 す る ポ リ オ レ フ ィ ン プ ラ ス チ ッ ク 組 成 物 が 提 供 さ
れ る 。 こ こ で ア ル ジ ト ー ル の ジ ア セ タ ー ル は 、 以 下 の 式 （ I） 、 （ II） 、 （ III） ま た は （
IV） ：
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 p は 0ま た は 1で あ り 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 各 々 同 じ ま た は 異 な っ て
、 電 子 供 与 基 （ 例 え ば 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ
シ ル 基 ） 及 び 電 子 求 引 基 （ 例 え ば 、 フ ッ 素 、 塩 素 、 ホ ウ 素 及 び ヨ ウ 素 を 意 味 す る ハ ロ ゲ ン
） か ら 選 ば れ ； R 1 、 R 2 、 R 3  及 び  R 4  は 同 じ ま た は 異 な っ て 、 電 子 供 与 基 （ 例 え ば 、 水 素
、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 ま た は 環 状 部 ま た は
メ チ レ ン ジ オ キ シ 環 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ る い ず れ か 2つ の 基 ） 及 び 電 子 求 引
基 （ 例 え ば 、 窒 素 及 び ハ ロ ゲ ン ） か ら 選 ば れ る 。 た だ し 、 前 記  R 1 、 R 2 、 R 3  ま た は  R 4  の
1つ が 窒 素 の 場 合 、 化 合 物 中 に 他 の ニ ト ロ 基 は 存 在 し な い 。 ま た 、 少 な く と も 2つ の 電 子 求
引 基 （ 上 記 ニ ト ロ 基 以 外 の ） が 存 在 し な く て は な ら ず 、 R 1  及 び  R 2  の 対 ま た は  R 3  及 び  
R 4  の 対 と し て 、 一 方 の 対 が こ の よ う な 電 子 求 引 基 を 含 み 、 他 方 の 対 が 電 子 供 与 基 を 含 む
よ う に 存 在 し な く て は な ら ず 、 こ の よ う な 電 子 供 与 基 を 含 む 同 じ 環 系 は い か な る 電 子 求 引
基 も 含 ん で は な ら な い 。 ］ ；
【 化 ５ 】
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［ 式 中 、 R は 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 及 び
フ ッ 素 か ら 選 ば れ ； R 1  及 び  R 2  は 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア
ル コ キ シ ル 基 及 び ハ ロ ゲ ン か ら 選 ば れ ； R 3  及 び  R 4  は 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級
ア ル キ ル 基 （ こ れ は 一 緒 に 、 6個 ま で の 炭 素 原 子 を 有 す る 炭 化 水 素 環 を 形 成 し 得 る 。 ） 、
低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 ハ ロ ゲ ン 及 び 水 素 か ら 選 ば れ ； た だ し 、 R 1  及 び  R 2  の 1つ の み が 、
ハ ロ ゲ ン で あ り ； p は 0ま た は 1で あ る 。 ］ ；
【 ０ ０ ０ ８ 】
【 化 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 中 、 p は 1ま た は 2で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 、 独 立
し て 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 ニ ト ロ 、
ハ ロ ゲ ン ま た は 環 状 基 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ 得 る い ず れ か 2つ の 隣 接 基 か ら 選
ば れ ； R 1 、 R 2 、 R 3  及 び  R 4  は 、 独 立 し て 、 水 素 、 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 低 級 ア ル キ
ル 基 、 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 、 フ ッ 素 及 び 1～ 4個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ト リ フ ル オ ロ ア ル キ ル
基 か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 。 た だ し 、 R 1  及 び  R 2  ま た は  R 3  及 び  R 4  の い ず れ か 1つ は 、
フ ッ 素 ま た は ト リ フ ル オ ロ ア ル キ ル で あ り 、 上 述 し た よ う に 、 第 一 環 系 に お い て 前 記 基 の
1つ が フ ッ 素 ま た は ト リ フ ル オ ロ ア ル キ ル で あ る 場 合 、 同 じ 第 一 環 系 に は 他 の フ ッ 素 は 存
在 せ ず 、 前 記 第 一 環 系 が  3- ま た は  4- 位 に フ ッ 素 ペ ン ダ ン ト 基 を 1つ だ け 有 す る 場 合 、
他 の 環 系 は 1つ の フ ッ 素 ペ ン ダ ン ト 基 を 有 す る こ と が で き な い 。 ま た 、 前 記 第 一 環 系 が  3-
 ま た は  4- 位 に フ ッ 素 及 び ア ル キ ル 基 を 含 む 場 合 、 他 の 環 系 は 前 記 第 一 環 系 と 同 じ 位 置
に 同 じ ペ ン ダ ン ト 基 を 有 す る こ と が で き な い 。 ］ ；
【 化 ７ 】
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ま た は
【 化 ８ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
［ 式 （ IV） 及 び （ V） の 両 方 に お い て 、 式 中 、 p は 1ま た は 2で あ り 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5
、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  は 、 独 立 し て 、 水 素 、 3～ 6個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ア ル キ ル 基
、 1～ 6個 の 炭 素 原 子 を 有 す る ア ル コ キ シ ル 基 、 フ ェ ニ ル 、 ナ フ チ ル 及 び 置 換 ベ ン ジ ル ま た
は 環 状 基 を 形 成 す る よ う に 組 み 合 わ せ ら れ 得 る い ず れ か 2つ の 隣 接 基 か ら 選 ば れ 、 こ こ で
前 記 環 状 基 は メ チ レ ン ジ オ キ シ 、 シ ク ロ へ キ シ ル 及 び シ ク ロ ペ ン チ ル か ら 選 ば れ る 。 た だ
し 、 R 1 、 R 2 、 R 3 、 R 4 、 R 5 、 R 6 、 R 7 、 R 8 、 R 9  及 び  R 1 0  の 少 な く と も 2つ は 水 素 以 外 の 基 で
あ り 、 少 な く と も 1つ の 水 素 基 以 外 の ペ ン ダ ン ト 基 が 各 環 に 存 在 し 、 化 合 物 全 体 は 非 対 称
で あ る 。 ］
の 少 な く と も 1つ に 適 合 す る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
必 ず で は な い が 好 ま し く は 、 ベ ン ジ リ デ ン の 置 換 基 の 1つ 及 び 1つ だ け は 、 上 記 構 造 を 置 換
し た  3,4-ジ メ チ ル で あ る 。 こ の よ う な 化 合 物 の 重 要 な 特 性 は 、 そ れ ら が 非 対 称 で 、 上 記
の 基 本 定 義 を 満 足 す る こ と で あ る 。 し か し な が ら 、 3,4-二 置 換 が 、 対 象 ポ リ オ レ フ ィ ン 及
び ゲ ル 化 溶 媒 中 、 総 合 的 に 最 も 優 れ た 性 能 を 示 す こ と が わ か っ て い る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
上 記 式 （ I） の 構 造 に お い て 、 好 ま し く は 、 電 子 供 与 基 を 有 す る 環 （ 及 び 電 子 求 引 基 を 有
す る 環 ） は 、 こ の よ う な 基 に よ る  3,4-二 置 換 で あ る が 、 こ の よ う な 限 定 は 要 求 さ れ て い
な い 。 こ の よ う な 本 発 明 の 化 合 物 （ こ の よ う な 化 合 物 を 含 む ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 だ け で
な く ） は 、 本 発 明 の 範 囲 、 特 に 最 も 広 義 の 範 囲 内 に お い て 、 少 な く と も 2つ の ア リ ー リ デ
ン 成 分 を 含 む 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル ジ -ア セ タ ー ル を 、 個 別 に そ し て 組 み 合 わ せ て 包 含 し 、
こ こ で 、 前 記 ア リ ー リ デ ン 成 分 の 1つ は 、 1つ の ニ ト ロ ペ ン ダ ン ト 基 ま た は 少 な く と も 2つ
の 電 子 求 引 基 を 有 し 、 他 の ア リ ー リ デ ン 成 分 は 、 少 な く と も 2つ の 電 子 供 与 ペ ン ダ ン ト 基
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を 含 む 。 こ の よ う な 化 合 物 は 、 構 造 に お い て 、 及 び 熱 可 塑 性 プ ラ ス チ ッ ク 添 加 剤 と し て の
用 途 に お い て 新 規 で あ る 。
【 ０ ０ １ １ 】
構 造 （ II） で 定 義 さ れ る 各 化 合 物 は 、 単 独 で 本 発 明 の 化 合 物 で あ り 、 そ の 上 、 少 な く と も
2つ の ア リ ー リ デ ン 化 合 物 を 含 む 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル ジ -ア セ タ ー ル 化 合 物 と し て 広 く 記 載
さ れ て お り 、 こ こ で 、 前 記 ベ ン ジ リ デ ン 成 分 の 1つ は 、 3- ま た は  4- 位 に 1つ の ハ ロ ゲ ン
ペ ン ダ ン ト 基 並 び に 低 級 ア ル キ ル 基 及 び 低 級 ア ル コ キ シ ル 基 か ら 選 ば れ る 1つ の ペ ン ダ ン
ト 基 を 少 な く と も 含 む 。
本 明 細 書 を 通 し て 、 ア ル ジ ト ー ル の ジ ア セ タ ー ル に 関 す る 用 語 「 非 対 称 」 は 、 こ の よ う な
ア ル ジ ト ー ル ア セ タ ー ル が 、 異 な っ た ア ル デ ヒ ド に 由 来 す る  1,3- 及 び  2,4-ア セ タ ー ル
結 合 を 含 む こ と を 意 味 す る 。
上 記 の 構 造 式 に 関 し て 、 1,3:2,4 異 性 体 の み が 説 明 さ れ て い る が 、 こ の 構 造 は 利 便 性 の た
め だ け に 提 供 さ れ て お り 、 本 発 明 は  1,3:2,4 型 異 性 体 の み に 限 定 さ れ ず 、 全 て の 異 性 体
及 び ア ル ジ ト ー ル 部 に 2つ の ベ ン ジ リ デ ン ア セ タ ー ル 置 換 基 を 有 す る 化 合 物 を 同 様 に 含 み
得 る こ と を 認 識 す る べ き で あ る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
し か し な が ら 、 上 述 し た よ う に 、 上 記 の ほ と ん ど の 式 の 構 造 に 適 合 す る 化 合 物 は 、 対 象 ポ
リ オ レ フ ィ ン 中 、 個 々 に 、 ま た は あ る 方 法 で 様 々 な 比 で 組 み 合 わ せ て 利 用 さ れ 得 る 。 特 に
、 他 の 最 も あ り 得 る 対 称 ジ ベ ン ジ リ デ ン ア ル ジ ト ー ル 化 合 物 と 同 様 、 上 記 式 の 構 造 を 有 す
る 異 性 体 化 合 物 の 反 応 生 成 物 混 合 物 が 、 本 発 明 の 望 ま し い 非 対 称 化 合 物 の 製 造 に お い て 形
成 さ れ る と い う こ と が 予 期 さ れ る 。 望 ま し い 非 対 称 化 合 物 を 製 造 す る た め に 必 要 な 反 応 は
、 異 な っ た ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 反 応 体 の 利 用 を 必 要 と し て い る こ と に 注 目 す る こ と は 重 要 で
あ る 。 こ の よ う な 反 応 に お い て 、 常 に 異 な っ た ジ ア セ タ ー ル 化 合 物 が 製 造 さ れ る 。 例 え ば
、 以 下 の 実 施 例 １ は 、 同 時 に  1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル
ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ ク ロ ロ
ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及
び  1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 が 生 成 す る こ と を 示
し て い る 。 更 に 、 以 下 の 実 施 例 ９ は 、 同 時 に  1,3-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )
:2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ
ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ
ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ
ル ビ ト ー ル の 混 合 物 が 生 成 す る こ と を 示 し て い る 。 こ の よ う な  DBS 化 合 物 （ 実 施 例 １ 及
び ９ だ け で は な く 各 例 に お け る ） の 類 似 し た 溶 解 性 の た め 、 反 応 生 成 物 混 合 物 か ら 各 化 合
物 を 分 離 す る こ と は 非 常 に 困 難 で あ る こ と が 分 か っ て い る 。 従 っ て 、 こ の よ う な 混 合 物 が
望 ま し い 本 発 明 の 非 対 称 化 合 物 を 含 む だ け で な く 、 こ の よ う な 混 合 物 も 本 発 明 の 組 成 物 で
あ る 。 よ っ て 、 用 語 「 ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 」 と 同 様 「 反 応 生 成 物 混 合 物 」 は 、 望 ま し い 非
対 称 物 を 含 む こ の よ う な 本 発 明 の 混 合 物 を 包 含 す る こ と を 意 図 し て い る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
こ の よ う な ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 （ 及 び 本 発 明 の 非 対 称 化 合 物 自 体 ） を 製 造 す る た め に 、 出
発 物 質 は 、 望 ま し い ア ル ジ ト ー ル （ 例 え ば 、 D-ソ ル ビ ト ー ル ） 及 び ア リ ー ル ア ル デ ヒ ド を
含 む 少 な く と も 2つ の 異 な っ た 置 換 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ ま た は 1つ は 未 置 換 で も よ い ） を 含
ま な く て は な ら な い 。 一 般 に 、 上 記 の よ う に 、 ア ル ジ ト ー ル の ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 反 応 体 に
対 す る モ ル 比 は 、 ジ ア セ タ ー ル 形 成 の た め に 、 少 な く と も 1： 2で あ る 。 こ の 非 対 称 化 合 物
製 造 の 特 定 状 態 に お い て 、 同 じ 一 般 モ ル 比 に 従 う （ 所 望 に よ り 、 い ず れ か の 反 応 体 を よ り
多 く ま た は よ り 少 な く 使 用 で き る ） ； し か し な が ら 、 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 成 分 は 、 非 対 称 生
成 物 に 必 要 な 少 な く と も 2つ の 異 な っ た ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 反 応 化 合 物 の 総 量 と し て 測 定 さ
れ る 。 従 っ て 、 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 成 分 は 、 用 い た 個 々 の 反 応 体 の 少 な く と も 2つ の 異 な っ
た 量 に 分 け ら れ る 。 所 望 な ら 、 こ の よ う な 量 の 分 割 は 、 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド の モ ル 比 の 1： 2
5～ 25： 1の 範 囲 で 異 な り 得 る 。 し か し な が ら 、 よ り 好 ま し く は 1： 5～ 5： 1、 更 に 好 ま し く
は 1： 4～ 4： 1、 更 に 好 ま し く は 1： 3～ 3： 1、 更 に 好 ま し く は 1： 2～ 2： 1、 最 も 好 ま し く は
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実 質 上 1： 1の モ ル 比 で あ る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
異 な っ た ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 及 び ア ル ジ ト ー ル の こ の よ う な 所 望 の 反 応 で は 、 収 率 約 25％ で
各 化 合 物 が 得 ら れ る こ と が 、 当 業 者 な ら 理 論 上 予 想 し 得 る 。 し か し な が ら 、 予 想 に 反 し て
、 予 想 し た 収 率 よ り 多 い 収 率 （ 合 わ せ て 約 60～ 80％ に 上 昇 ） で 、 非 対 称 物 は 生 成 さ れ る よ
う で あ る 。 こ の よ う な 「 反 応 生 成 物 」 混 合 物 は 、 予 想 外 に 、 対 象 ポ リ オ レ フ ィ ン 中 に 優 れ
た 透 明 性 、 核 形 成 性 な ど の 特 性 を 提 供 す る の に 有 効 で あ る こ と が わ か っ て い る 。 一 方 で 、
本 発 明 の 各 化 合 物 の 「 物 理 的 な 」 混 合 物 （ 他 の 本 発 明 の 化 合 物 ま た は 他 の タ イ プ の  DBS 
透 明 剤 と の ） も 、 対 象 ポ リ オ レ フ ィ ン 中 で 非 常 に 望 ま し い 透 明 性 、 核 形 成 な ど を 生 じ 得 る
。 従 っ て 、 約 25～ 90％ の （ a） 及 び 約 25～ 90％ の 他 の 化 合 物 （ ま た は （ b） と 同 様 の も の ）
の 選 ば れ た 混 合 物 も 、 非 常 に 有 効 で あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
従 っ て 、 本 発 明 の 好 ま し い ジ ア セ タ ー ル は 、 一 般 に 、 ソ ル ビ ト ー ル と 少 な く と も 2つ の 置
換 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ ま た は ア リ ー ル ア ル デ ヒ ド ） と の 縮 合 生 成 物 で あ る と 考 え ら れ る 。
適 当 な 置 換 反 応 体 の 例 は 、 3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ
ド 、 3,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ エ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ ク ロ ロ ベ
ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,
4-ジ エ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-ニ ト ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-ニ ト ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、
3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ エ ト キ シ ベ
ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ エ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 6-ホ ル ミ ル テ ト ラ リ ン 、 5-ホ ル ミ ル
イ ン ダ ン 、 3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ ピ ペ ロ ナ ー ル ） 、 4-フ ル オ ロ -3-メ
チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-フ ル オ ロ -2,3-ジ メ チ
ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-フ ル オ ロ -2,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ フ ル オ ロ -3-メ
チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-フ ル オ ロ -3,5-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-フ ル オ ロ -4-メ ト
キ シ -ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-ク ロ ロ -4-メ チ ル ベ ン
ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-ク ロ ロ -2,3-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-ク ロ ロ -2,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ
ア ル デ ヒ ド 、 3-ク ロ ロ -4-メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-ク ロ ロ -4-メ ト キ シ -2-メ チ ル ベ
ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ メ
チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4,5-ト リ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ エ チ ル ベ ン ズ ア ル デ
ヒ ド 、 4-ニ ト ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-ク ロ ロ -
3,5-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ -t-ブ チ
ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4,5-ト リ メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル
デ ヒ ド 、 2,4-ジ エ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-n-ペ ン チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-メ チ ル -4
-メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-メ ト キ シ -2,3-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-メ ト キ シ -2
,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ メ ト キ シ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-エ ト キ シ
-3,5-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 及 び  3-イ ソ プ ロ ピ ル -4-メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド な ど
を 含 む 。
【 ０ ０ １ ６ 】
こ れ ら 可 能 な 置 換 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド と 共 に （ 従 っ て 、 対 象 ジ ア セ タ ー ル 上 で の 対 峙 す る ベ
ン ジ リ デ ン 基 と し て ） 使 用 さ れ る 他 の ア ル デ ヒ ド の 更 な る 例 は 、 こ れ ら に 限 定 す る わ け で
は な い が 、 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-エ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、
4-プ ロ ピ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-ブ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド
、 4-ク ロ ロ -ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 4-ブ ロ モ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3-フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ
ド 、 3-ト リ フ ル オ ロ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,5-ジ メ
チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,3-ジ メ チ ル ベ ン ズ -ア ル デ ヒ
ド 、 2,5-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ ク ロ ロ -
ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ ブ ロ モ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 2,3,4-ト リ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド
、 2,4,6-ト リ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3,4,5-ト リ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 5,6,7,8-テ
ト ラ ヒ ド ロ -2-ナ フ サ ア ル デ ヒ ド 、 3,4-ジ オ キ シ メ チ レ ン ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 5-ホ ル ミ ル
イ ン ダ ン 、 6-ホ ル ミ ル テ ト ラ リ ン 及 び 他 の ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 例 え ば 上 記 の ハ ロ ゲ ン -ア
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ル キ ル 置 換 タ イ プ を 含 む 。
【 ０ ０ １ ７ 】
従 っ て 、 限 定 で は な い 本 発 明 の 好 ま し い ジ ア セ タ ー ル は 、 1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ
デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ
デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ジ
リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ
リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン
ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ ト キ シ
ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ
ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(5-イ ン ダ ニ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(5-イ ン ダ ニ リ デ ン ):2,4
-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(4-ニ ト ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3
,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-
ニ ト ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(4-ニ ト ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-メ チ レ
ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,
4-O-(4-ニ ト ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(
3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )キ シ リ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3
,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )キ シ リ ト ー ル 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,
4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4
-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン
ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3-フ ル オ ロ
-4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-
O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,
3-O-(4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、
1,3-O-(4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ク ロ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル
ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3-ク ロ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ
デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(5',6',7',8'-テ
ト ラ ヒ ド ロ -2-ナ フ チ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、
【 ０ ０ １ ８ 】
1,3-O-(5',6',7',8'-テ ト ラ ヒ ド ロ ナ フ チ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ
デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )-2,4-O-(5',6',7',8'-テ ト
ラ ヒ ド ロ -2-ナ フ チ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(5',6',7',8'-テ ト ラ ヒ ド ロ ナ フ チ リ デ
ン ):2,4-O-(4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3-ブ ロ モ -4-エ チ ル
ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3-ブ ロ モ -4-イ
ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3-
ブ ロ モ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O
-(4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1
,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-
O-(3-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(
3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4
-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-ト リ フ ル オ ロ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3
-O-(4-t-ブ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル を 含 む  1
,3-O-(4-ト リ フ ル オ ロ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(t-ブ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
、 1,3-O-(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー
ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル 、 1,3-O-(3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )
ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ
リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン
ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ
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ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(2-ナ フ チ ル ベ ン
ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(2-ナ フ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン
ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル を 含 む 。 以 下 に 示 す よ う に 、 こ れ ら の 化 合 物 は 、 少 な く と も 2つ の
異 な っ た ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 例 え ば 上 述 し た ） 及 び ア ル ジ ト ー ル （ 例 え ば ソ ル ビ ト ー ル ）
の 反 応 に よ っ て 形 成 さ れ る 異 な っ た 化 合 物 の 混 合 物 中 で 、 各 成 分 と し て 製 造 さ れ 得 る 。
【 ０ ０ １ ９ 】
本 発 明 の 組 成 物 は 、 ゲ ル 化 剤 と し て 上 記 ジ ア セ タ ー ル 0.2～ 10％ を 含 む 溶 媒 ゲ ル を 含 む 。
こ こ で 有 用 な 溶 媒 は 、 例 に す ぎ な い が 、 低 級 一 価 ア ル コ ー ル 、 多 価 ア ル コ ー ル 及 び そ れ ら
の 混 合 物 を 含 む 。 溶 媒 の 一 部 と し て 水 も 含 み 得 る 。 し か し な が ら 、 溶 媒 は 一 般 に 最 終 組 成
物 の 5重 量 ％ 未 満 の 量 で 水 を 含 む 。 本 発 明 に 使 用 さ れ 得 る 溶 媒 の 例 は 、 液 状 ポ リ エ チ レ ン
グ リ コ ー ル （ 例 え ば 、 ジ エ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 ト リ エ チ レ ン グ リ コ ー ル ） 、 液 状 ポ リ プ ロ
ピ レ ン グ リ コ ー ル （ 例 え ば 、 ジ プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 ト リ プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル ） 、 液
状 ポ リ プ ロ ピ レ ン ポ リ エ チ レ ン グ リ コ ー ル コ ポ リ マ ー 、 エ タ ノ ー ル 、 n-プ ロ パ ノ ー ル 、 n-
ブ タ ノ ー ル 、 t-ブ タ ノ ー ル 、 2-メ ト キ シ エ タ ノ ー ル 、 2-エ ト キ シ エ タ ノ ー ル 、 エ チ レ ン グ
リ コ ー ル 、 1,2-プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 1,3-プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 1,4-ブ チ レ ン グ リ コ
ー ル 、 1,2-ブ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 イ ソ プ ロ パ ノ ー ル 、 イ ソ ブ タ ノ ー ル 、 ジ エ チ レ ン グ リ コ
ー ル モ ノ メ チ ル エ ー テ ル 、 ジ エ チ レ ン グ リ コ ー ル モ ノ エ チ ル エ ー テ ル 、 1,3-ブ チ レ ン グ リ
コ ー ル 、 2,3-ブ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 2,4-ジ ヒ ド ロ キ シ -2-メ チ ル ペ ン タ ン 、 ト リ メ チ レ ン
グ リ コ ー ル 、 グ リ セ リ ン 、 1,3-ブ タ ン ジ オ ー ル 、 1,4-ブ タ ン ジ オ ー ル な ど 及 び そ れ ら の 混
合 物 を 含 む 。 こ こ で 使 用 さ れ る も の と し て 、 ポ リ エ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン グ
リ コ ー ル 及 び ポ リ プ ロ ピ レ ン ポ リ エ チ レ ン グ リ コ ー ル コ ポ リ マ ー は 、 こ れ ら の 化 合 物 の ア
ル キ ル エ ー テ ル 誘 導 体 （ 例 え ば 、 エ チ ル 、 プ ロ ピ ル 及 び ブ チ ル エ ー テ ル 誘 導 体 ） を 含 む 。
こ の よ う な 化 合 物 の 例 は 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン ポ リ エ チ レ ン グ リ コ ー ル コ ポ リ マ ー の ブ チ ル エ
ー テ ル 誘 導 体 、 例 え ば  PPG-5-buteth-7 で あ る 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
こ れ ら の 溶 媒 は 、 例 え ば 、 引 用 し て こ こ に 組 み 込 ま れ て い る  Schamper ら の 米 国 特 許 第  4
,518,582 号 及 び  Luebbe ら の 欧 州 公 開 特 許 第  107,330 号 に 十 分 に 開 示 さ れ て い る 。 こ こ
で 使 用 す る の に 好 ま し い 溶 媒 は 、 液 状 ポ リ エ チ レ ン グ リ コ ー ル 、 液 状 ポ リ プ ロ ピ レ ン グ リ
コ ー ル 、 液 状 ポ リ プ ロ ピ レ ン ポ リ エ チ レ ン グ リ コ ー ル コ ポ リ マ ー 、 プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル
、 1,3-ブ チ レ ン グ リ コ ー ル 及 び  2,4-ジ ヒ ド ロ キ シ -2-メ チ ル ペ ン タ ン （ 時 に は 、 ヘ キ シ レ
ン グ リ コ ー ル と 呼 ば れ る ） 並 び に そ れ ら の 混 合 物 を 含 む 。 特 に 好 ま し い 溶 媒 は 、 プ ロ ピ レ
ン グ リ コ ー ル 、 ジ プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 ト リ プ ロ ピ レ ン グ リ コ ー ル 、 ト リ エ チ レ ン グ リ
コ ー ル 、 ヘ キ シ レ ン グ リ コ ー ル 及 び そ れ ら の 混 合 物 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ １ 】
本 発 明 に お い て 有 用 な 他 の 有 機 溶 媒 は 、 芳 香 族 化 合 物 、 ハ ロ ゲ ン 化 芳 香 族 化 合 物 、 硝 酸 化
芳 香 族 化 合 物 、 ケ ト ン 、 ア ミ ン 、 ニ ト リ ル 、 エ ス テ ル 、 ア ル デ ヒ ド 及 び そ れ ら の 混 合 物 を
含 む 。 本 発 明 に 使 用 さ れ 得 る 溶 媒 の 例 は 、 キ シ レ ン （ o-、 m- 及 び  p- 置 換 ） 、 2-ク ロ ロ
ト ル エ ン 、 フ ル オ ロ ベ ン ゼ ン 、 ニ ト ロ ベ ン ゼ ン 、 ベ ン ゾ ニ ト リ ル 、 ジ メ チ ル ス ル ホ キ シ ド
（ DMSO） 、 N,N-ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド （ DMF） 及 び  1-メ チ ル -2-ピ ロ リ ジ ノ ン （ NMP） を 含
む 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
本 発 明 の ジ ア セ タ ー ル は 、 酸 触 媒 の 存 在 下 、 1 mol の ソ ル ビ ト ー ル と 約  1 mol ず つ の 2つ
の 異 な っ た ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド と の 反 応 に よ っ て 生 成 さ れ 得 る 。 反 応 が 行 わ れ る 温 度 は 、 反
応 で 出 発 物 質 と し て 使 用 さ れ る ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド の 特 性 、 例 え ば 融 点 ま た は 沸 点 に よ っ て
幅 広 く 変 わ る 。 反 応 媒 体 は 、 水 性 媒 体 ま た は 非 水 性 媒 体 で あ り 得 る 。 本 発 明 の ジ ア セ タ ー
ル を 調 製 す る た め に 使 用 さ れ 得 る 1つ の 非 常 に 有 利 な 方 法 は 、 引 用 し て こ こ に 組 み 込 ま れ
て い る 、 Murai ら （ 新 日 本 理 化 株 式 会 社 ） の 米 国 特 許 第  3,721,682 号 に 開 示 さ れ て い る
方 法 に 類 似 し て い る 。 こ の 特 許 の 開 示 は ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル に 限 定 さ れ て い る が
、 本 発 明 の ジ ア セ タ ー ル は 、 同 特 許 に 開 示 さ れ て い る 方 法 に よ っ て 都 合 よ く 調 製 さ れ 得 る
こ と が 分 か っ て い る 。 DBS 系 を 調 製 す る 別 の 方 法 は 、 Scrivens ら の 米 国 特 許 第  5,731,47
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4 号 、 透 明 剤 と し て の ア ル キ ル 基 ま た は ハ ロ ゲ ン を 有 す る  DBS を 開 示 し て い る  Kobayash
i ら の 米 国 特 許 第  4,902,807 号 並 び に ジ (メ タ -フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 ジ
(メ タ -ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び ジ (メ タ -ブ ロ モ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
を 開 示 し て い る  Gardlik ら の 米 国 特 許 第  5,106,999 号 で 知 ら れ て い る 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
こ の よ う な 一 般 法 に 従 う が 、 予 想 に 反 し て 意 外 に も 、 上 記 式 （ I） の 構 造 に 一 般 に 適 合 す
る 化 合 物 を 形 成 す る た め の 本 発 明 の 2つ の 異 な っ た ア ル デ ヒ ド （ そ れ に 結 合 す る 異 な っ た
ペ ン ダ ン ト 基 を 有 す る ） 、 一 例 と し て 上 述 し た よ う な 、 1つ は  3,4- 位 に 電 子 供 与 基 を 有
し 、 他 方 は  3,4- 位 に 電 子 求 引 基 を 有 す る ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 3- 及 び  4-ニ ト ロ ベ ン ズ ア
ル デ ヒ ド を 除 く ） の 組 み 合 わ せ は 、 非 統 計 的 収 率 で 主 と し て 非 対 称 ジ ア セ タ ー ル 化 合 物 を
生 ず る よ う に 反 応 す る こ と が 分 か っ て い る 。 理 論 上 、 こ の よ う な 反 応 か ら 生 じ 得 る 4つ の
生 成 物 の 各 収 率 が 25％ に 相 対 的 に 近 づ く 総 収 率 が 予 想 さ れ る （ 例 え ば 、 25％ の 非 対 称  3,4
-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル 、 25％ の 非 対 称  3,4-ジ ク ロ ロ ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ
ト ー ル 並 び に 各 25％ の  1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ
リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン
ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 非 対 称 生 成 物 ） 。 し か し な が ら 上 述 し た よ う に 、 反 応 生 成 物 混
合 物 は 、 か な り 多 量 （ 約 63重 量 ％ ） の 極 性 非 対 称 ジ ア セ タ ー ル で あ る 。 残 余 の 生 成 物 は 存
在 す る が 、 そ の 理 論 上 の 収 率 と 比 較 す る と ず っ と 低 い 割 合 で あ る 。 こ の よ う な 結 果 は 容 易
に は 理 解 し が た い が 、 特 定 の 科 学 理 論 に 限 定 さ れ る こ と を 意 図 し な い が 、 こ の よ う な 現 象
は 、 上 記 非 対 称 化 合 物 に 伴 う 安 定 の 故 に 生 ず る と 考 え ら れ る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
更 に 、 こ の よ う な 式 （ I） 極 性 非 対 称 化 合 物 は 、 ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 （ 特 に 、 好 ま し く
は ポ リ プ ロ ピ レ ン ） に 優 れ た 透 明 特 性 を 与 え る こ と が 示 さ れ た 。 実 際 、 こ の 化 合 物 で 透 明
化 さ れ た ポ リ プ ロ ピ レ ン 製 品 の ヘ イ ズ 特 性 は 、 約 6％ 未 満 の レ ベ ル で 測 定 さ れ た 。 ま た 、
特 定 の 科 学 理 論 に 限 定 さ れ る こ と を 意 図 し な い が 、 こ の よ う な 優 れ た 透 明 化 効 果 は 、 対 象
ポ リ オ レ フ ィ ン 自 体 の 中 で 、 こ れ ら 非 対 称 ジ ア セ タ ー ル の 実 質 上 の 均 一 配 向 に よ っ て 与 え
ら れ る と 考 え ら れ て い る 。 上 記 式 （ II） ～ （ V） の 他 の 化 合 物 も 、 熱 可 塑 性 プ ラ ス チ ッ ク
中 で 同 様 に 、 ヘ イ ズ 、 核 生 成 ま た は 他 の 良 好 な 特 性 を 示 す 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
上 記 式 （ I） の 構 造 に よ り 生 じ る 現 象 を 続 け て 説 明 す る と 、 ポ リ オ レ フ ィ ン 及 び 透 明 剤 の
溶 融 組 成 物 を ま ず 製 造 す る と 、 固 体 物 品 製 造 の た め の 後 の 冷 却 の 際 、 透 明 剤 は 高 温 で 繊 維
状 ネ ッ ト ワ ー ク を 形 成 し 、 低 温 で ポ リ プ ロ ピ レ ン が そ の ネ ッ ト ワ ー ク 上 に 再 結 晶 す る と 思
わ れ る 。 こ の よ う な 繊 維 ネ ッ ト ワ ー ク の 配 向 が 均 一 な ほ ど 、 最 終 固 体 物 品 中 で は 結 晶 化 ポ
リ マ ー が よ り 均 一 に 配 向 す る よ う で あ る 。 強 い 電 子 求 引 能 を 示 す 透 明 化 合 物 の 一 端 、 及 び
こ の よ う な 点 で ず っ と 弱 く ま た は よ り 重 要 な こ と に 電 子 供 与 能 を 示 す 他 端 に よ り 、 よ り 強
い 求 引 性 端 は 、 電 子 供 与 能 を 示 す 化 合 物 の 末 端 を お そ ら く 引 き 寄 せ る （ ま た は そ の 末 端 に
引 き 寄 せ ら れ る ） で あ ろ う こ と が 理 論 化 さ れ て い る 。 従 っ て 、 溶 融 ポ リ マ ー 中 で 、 こ の よ
う な 配 列 が 容 易 に 起 こ り 、 そ れ に よ っ て 対 象 ポ リ マ ー の 再 結 晶 の た め に 必 要 な 繊 維 ネ ッ ト
ワ ー ク 中 で の 均 一 な 配 列 が 、 実 質 上 提 供 さ れ る と 考 え ら れ る 。 こ の よ う な 場 合 、 幾 つ か の
対 称 化 合 物 が 存 在 す る が 、 最 終 固 体 ポ リ オ レ フ ィ ン 物 品 中 で 望 ま し い 低 い ヘ イ ズ 特 性 を 結
局 与 え る 透 明 剤 の 提 供 は 望 ま れ て い な い に も 関 わ ら ず 、 望 ま し い 均 一 な 非 対 称 化 合 物 の 精
製 が 、 強 く 望 ま れ て い る こ と が 分 か っ て い る 。 も ち ろ ん 、 他 の 3つ の 反 応 生 成 物 か ら の 必
要 な 分 離 方 法 と 関 連 す る 問 題 の た め 、 製 造 は よ り 困 難 で あ る が 、 好 ま し く は 非 対 称 物 単 独
（ 及 び 二 種 類 が 生 成 さ れ る 場 合 は 非 対 称 物 の 一 種 類 の み ） の 純 粋 な 形 成 が 強 く 望 ま れ て い
る 。 ま た 、 他 の 本 発 明 の 化 合 物 は 、 同 様 に あ る 類 似 し た 利 益 を 与 え る 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
上 記 方 法 に よ っ て 調 製 さ れ た 本 発 明 の ソ ル ビ ト ー ル ジ ア セ タ ー ル は 、 （ ジ ア セ タ ー ル の 前
記 予 想 さ れ る 反 応 生 成 物 混 合 物 に 加 え て ） 不 純 物 と し て 副 生 し た モ ノ ア セ タ ー ル 及 び ト リ
ア セ タ ー ル を 少 量 で ま た は 多 量 で さ え 含 み 得 る 。 ポ リ オ レ フ ィ ン 中 へ の ジ ア セ タ ー ル の 配
合 よ り 先 に 、 こ れ ら 不 純 物 を 除 去 す る こ と は 必 ず し も 必 要 で は な い が 、 そ う す る こ と が 望
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ま れ て お り 、 こ の よ う な 精 製 は 、 そ れ に よ っ て 製 造 さ れ る 樹 脂 の 透 明 性 を 高 め る た め 役 立
ち 得 る 。 ジ ア セ タ ー ル の 精 製 は 、 例 え ば 、 比 較 的 非 極 性 の 溶 媒 で 抽 出 す る こ と に よ る ト リ
ア セ タ ー ル 不 純 物 の 除 去 に よ り 達 成 さ れ 得 る 。 不 純 物 の 除 去 に よ り 、 生 成 物 は 精 製 さ れ る
の で 、 添 加 剤 組 成 物 中 の ジ ア セ タ ー ル の 量 は 、 必 ず し も そ う で は な い が 、 好 ま し く は ジ ア
セ タ ー ル 組 成 物 の 少 な く と も 90％ 、 そ し て 95％ 以 上 に さ え な る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
本 発 明 の 組 成 物 中 の ジ ア セ タ ー ル の 割 合 は 、 組 成 物 の 透 明 性 を 向 上 す る た め に 十 分 な 量 で
あ り 、 供 給 さ れ た 組 成 物 の 全 重 量 に 基 づ い て 、 一 般 的 に 約 0.01～ 約 2重 量 ％ 、 好 ま し く は
約 0.1～ 約 1重 量 ％ で あ る 。 ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 の 含 有 量 が 約 0.01重 量 ％ 未 満 の 場 合 、 得 ら
れ る 組 成 物 は 透 明 特 性 に 関 し て 十 分 に 改 良 さ れ 得 な い 。 ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 の 含 有 量 が 約
2重 量 ％ を 超 え る 場 合 、 更 な る 利 益 は も た ら さ れ な い 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
本 発 明 の ポ リ オ レ フ ィ ン ポ リ マ ー は 、 少 な く と も 1つ の 脂 肪 族 オ レ フ ィ ン 及 び 1つ 以 上 の エ
チ レ ン 性 不 飽 和 コ モ ノ マ ー か ら な る 脂 肪 族 ポ リ オ レ フ ィ ン 及 び コ ポ リ マ ー を 含 み 得 る 。 一
般 に 、 存 在 す る 場 合 、 コ モ ノ マ ー は 少 量 、 例 え ば ポ リ オ レ フ ィ ン の 総 重 量 に 基 づ い て 、 約
10％ ま た は そ れ 未 満 、 ま た は 約 5％ ま た は そ れ 未 満 で あ る 。 こ の よ う な コ モ ノ マ ー は 、 ポ
リ オ レ フ ィ ン の 透 明 性 向 上 を 補 助 す る の に 役 立 ち 得 、 ま た は ポ リ マ ー の ほ か の 特 性 を 向 上
す る よ う に 機 能 し 得 る 。 例 は 、 ア ク リ ル 酸 及 び 酢 酸 ビ ニ ル な ど を 含 む 。 そ の 透 明 性 が 本 発
明 に よ っ て 都 合 良 く 向 上 さ れ 得 る オ レ フ ィ ン ポ リ マ ー の 例 は 、 2～ 約 6個 の 炭 素 原 子 を 有 す
る 脂 肪 族 モ ノ オ レ フ ィ ン の 平 均 分 子 量 約 10,000～ 2,000,000、 好 ま し く は 30,000～ 300,000
の ポ リ マ ー 及 び コ ポ リ マ ー 、 例 え ば ポ リ エ チ レ ン 、 直 鎖 低 密 度 ポ リ エ チ レ ン 、 ポ リ プ ロ ピ
レ ン 、 結 晶 性 エ チ レ ン プ ロ ピ レ ン コ ポ リ マ ー 、 ポ リ (1-ブ テ ン )、 ビ ニ ル シ ク ロ ヘ キ サ ン 、
1-ヘ キ セ ン 、 1-オ ク テ ン 及 び ポ リ メ チ ル ペ ン タ ン で あ る 。 本 発 明 の ポ リ オ レ フ ィ ン は 、 任
意 に 側 鎖 を 含 み 得 る 、 基 本 的 に は 直 鎖 の 規 則 的 ポ リ マ ー 、 例 え ば 一 般 的 な 低 密 度 ポ リ エ チ
レ ン と し て 示 さ れ 得 る 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
本 発 明 の ソ ル ビ ト ー ル ア セ タ ー ル の 核 形 成 特 性 及 び 透 明 特 性 か ら 利 益 を 得 る 他 の ポ リ マ ー
は 、 ポ リ エ チ レ ン テ レ フ タ レ ー ト 、 ポ リ ブ チ レ ン テ レ フ タ レ ー ト 及 び ポ リ ア ミ ド な ど 含 む
。
本 発 明 の 組 成 物 中 で 使 用 さ れ る オ レ フ ィ ン ポ リ マ ー ま た は コ ポ リ マ ー は 結 晶 性 で あ り 、 そ
の 中 に 含 ま れ る 微 結 晶 に よ り 生 じ る 光 回 折 が 、 ポ リ マ ー の 透 明 性 を 悪 化 さ せ る 原 因 と 考 え
ら れ て い る 。 ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 が 、 対 象 ポ リ オ レ フ ィ ン 中 の 微 結 晶 の 大 き さ を 小 さ く し
て ポ リ マ ー の 透 明 性 を 向 上 す る と 考 え ら れ て い る 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
本 発 明 の 組 成 物 は 、 オ レ フ ィ ン ポ リ マ ー ま た は コ ポ リ マ ー に 直 接 、 ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 を
所 定 量 添 加 し 、 適 当 な 方 法 で 撹 拌 す る こ と に よ っ て 得 ら れ る 。 別 の 方 法 で は 、 ポ リ オ レ フ
ィ ン マ ス タ ー バ ッ チ 中 に ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 を 約 20重 量 ％ 程 度 含 む 濃 縮 物 を 調 製 し 、 続 い
て 樹 脂 と 混 合 し 得 る 。 更 に 、 本 発 明 の ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 （ 及 び 他 の 添 加 剤 ） は 、 い か な
る 標 準 ポ リ オ レ フ ィ ン 添 加 剤 の 形 状 と し て も 、 例 え ば こ れ ら に 限 定 す る わ け で は な い が 、
粉 末 、 小 球 、 塊 、 懸 濁 液 な ど 、 特 に ポ リ オ レ フ ィ ン （ 例 え ば ポ リ エ チ レ ン ） ワ ッ ク ス 、 グ
リ セ リ ン の ス テ ア レ ー ト エ ス テ ル 、 モ ン タ ン ワ ッ ク ス 、 鉱 油 な ど の よ う な 分 散 助 剤 を 含 む
形 状 中 と し て 存 在 し 得 る 。 基 本 的 に 、 い ず れ の 形 状 も 、 混 合 、 凝 集 、 圧 縮 及 び ／ ま た は 押
出 し に よ り 作 ら れ る こ の よ う な 組 み 合 わ せ を 含 む 配 合 ま た は 組 成 に よ っ て 提 供 さ れ 得 る 。
【 ０ ０ ３ １ 】
透 明 着 色 剤 ま た は 可 塑 剤 （ 例 え ば 、 ジ オ ク チ ル フ タ レ ー ト 、 ジ ブ チ ル フ タ レ ー ト 、 ジ オ ク
チ ル セ バ ケ ー ト 、 鉱 油 ま た は ジ オ ク チ ル ア ジ ペ ー ト ） の よ う な 他 の 添 加 剤 は 、 そ れ ら が 生
成 物 の 透 明 性 向 上 に 悪 影 響 を 及 ぼ さ な い 限 り は 、 本 発 明 の 組 成 物 に 添 加 し 得 る 。 実 際 、 上
に 例 示 し た よ う な 可 塑 剤 は 、 ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 に よ る 透 明 性 向 上 を 助 長 し 得 る こ と が 分
か っ て い る 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
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他 の 添 加 剤 に 関 し て 、 上 述 し た ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 を 、 既 知 の 透 明 性 向 上 効 果 を 有 す る 他
の 通 常 の 添 加 剤 、 例 え ば パ ラ -t-ブ チ ル 安 息 香 酸 、 そ の 塩 及 び 低 分 子 量 ワ ッ ク ス 状 ポ リ プ
ロ ピ レ ン な ど と 組 み 合 わ せ て 使 用 す る こ と も 望 ま し い 。 ポ リ オ レ フ ィ ン 組 成 物 中 に 、 Hama
da ら に よ る 米 国 特 許 第  4,016,118 号 及 び  Rekers に よ る 米 国 特 許 第  5,049,605 号 な ど
に 開 示 さ れ て い る 前 記 ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル 添 加 剤 と 組 み 合 わ せ て 、 本 発 明 の 特 定
の ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 を 供 給 す る こ と は 望 ま し い 。 こ の よ う な 応 用 例 に お い て 、 一 般 的 に
、 少 な く と も 10％ 、 好 ま し く は 約 25％ ま た は 約 50％ ま た は そ れ 以 上 の 透 明 向 上 成 分 が 本 発
明 の ジ ア セ タ ー ル 組 成 物 で あ り 、 残 余 が 他 の 既 知 の 透 明 剤 、 可 塑 剤 な ど で あ る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
本 発 明 の 組 成 物 は 、 望 ま し い 本 発 明 の 非 対 称 化 合 物 ま た は 反 応 生 成 組 成 物 を 、 ポ リ マ ー ま
た は コ ポ リ マ ー に 添 加 し 、 得 ら れ た 配 合 物 を 適 当 な 方 法 で 単 に 混 合 す る こ と に よ っ て 得 ら
れ る 。 そ の 後 、 そ の 組 成 物 は 、 こ れ ら に 限 定 す る わ け で は な い が 、 射 出 成 形 、 射 出 吹 込 成
形 、 射 出 延 伸 吹 込 成 形 、 射 出 回 転 成 形 、 押 出 成 形 、 押 出 吹 込 成 形 、 シ ー ト 押 出 成 形 、 フ ィ
ル ム 押 出 成 形 、 キ ャ ス ト フ ィ ル ム 押 出 成 形 、 発 泡 押 出 成 形 、 熱 成 形 （ 例 え ば フ ィ ル ム 、 吹
込 フ ィ ル ム 、 二 軸 配 向 フ ィ ル ム ） 、 薄 肉 射 出 成 形 な ど を 含 む 多 く の 異 な っ た 技 術 に よ っ て
加 工 製 品 に 製 造 さ れ 、 加 工 さ れ る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
他 の 添 加 剤 は 、 そ れ ら が 本 発 明 の 主 な 利 点 を 損 な わ な け れ ば 、 本 発 明 の 組 成 物 中 に 使 用 さ
れ 得 る 。 融 点 を 低 下 さ せ 、 そ れ に よ っ て 溶 融 加 工 に お け る 分 散 及 び 分 布 を 高 め る た め 、 こ
れ ら の 添 加 剤 ま た は 類 似 構 造 物 と 核 剤 を 予 め 混 合 す る こ と は 有 利 で あ る 。 こ の よ う な 添 加
剤 は 、 当 業 者 に 既 知 で あ り 、 可 塑 剤 、 滑 剤 、 触 媒 中 和 剤 、 酸 化 防 止 剤 、 光 安 定 剤 、 着 色 剤
、 他 の 核 剤 な ど を 含 む 。 こ れ ら 添 加 剤 の 幾 つ か は 、 向 上 さ れ た 審 美 性 、 よ り 簡 単 な 加 工 並
び に 加 工 ま た は 最 終 使 用 条 件 で の 向 上 さ れ た 安 定 性 を 含 む 、 更 な る 有 益 な 特 性 の 向 上 を も
た ら し 得 る 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
特 に 、 あ る 感 覚 受 容 性 向 上 添 加 剤 は 、 所 望 の 物 品 の 表 面 に 達 す る 分 解 ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド の
移 動 を 減 少 さ せ る た め に 添 加 さ れ 得 る 。 用 語 「 感 覚 受 容 性 向 上 添 加 剤 」 は 、 酸 化 防 止 剤 （
ポ リ オ レ フ ィ ン 中 に 存 在 す る 、 ポ リ オ レ フ ィ ン 及 び 場 合 に よ り 対 象 ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 の
分 解 を 防 ぐ た め の ） 、 酸 中 和 剤 （ 相 当 量 の 残 留 酸 の ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 攻 撃 能 を 防 止 す る
た め の ） 、 及 び ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 掃 去 剤 （ 例 え ば 、 ヒ ド ラ ジ ド 、 ヒ ド ラ ジ ン な ど で 、 悪 質
な 味 及 び 臭 い の ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド の 対 象 ポ リ オ レ フ ィ ン 表 面 へ の 移 動 を 防 ぐ た め の ） と し
て の こ の よ う な 化 合 物 及 び 組 成 物 を 包 含 し 意 味 す る 。 こ の よ う な 化 合 物 及 び 組 成 物 は 、 望
ま し い 感 覚 受 容 性 向 上 を 与 え る た め 、 い か な る 量 で も 添 加 さ れ 得 る 。 し か し な が ら 、 そ の
量 は 、 対 象 ポ リ オ レ フ ィ ン 自 体 の ヘ イ ズ 特 性 に 評 価 で き る ほ ど の 影 響 を 及 ぼ す べ き で は な
い 。 従 っ て 、 総 ポ リ オ レ フ ィ ン 成 分 の 約 20～ 約 2,000 ppm の 少 量 が 望 ま し い 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
本 発 明 の 組 成 物 は 、 そ れ ら が 優 れ た 透 明 性 及 び 物 理 特 性 の フ ィ ル ム 、 シ ー ト 及 び 他 の 加 工
物 品 を 与 え る の で 、 化 粧 品 、 食 品 な ど の 包 装 材 料 及 び 保 存 容 器 の 透 明 性 向 上 の た め の 添 加
剤 と し て 適 し て い る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】

以 下 の 実 施 例 は 、 更 に 本 発 明 の 説 明 を す る が 、 本 発 明 を 限 定 し た り 、 添 付 の 請 求 項 を 限 定
し た り す る と 解 釈 す る べ き で は な い 。 こ れ ら 実 施 例 で 与 え ら れ た 部 及 び パ ー セ ン ト は 、 別
途 記 載 の な い 限 り 、 重 量 に よ る も の で あ る 。
【 ０ ０ ３ ８ 】

（ 実 施 例 １ ）
非 対 称  3,4-ジ ク ロ ロ /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
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シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 40 g、 0.2306 mol） 、 3,4-ジ メ チ ル ベ
ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 37 g、 0.27 mol） 、 80 mL の メ タ ノ ー ル 及 び 2.5 g の 水 を 入 れ た 。 次 い
で 、 p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 （ 3 g） を 加 熱 と 同 時 に 添 加 し た 。 そ の 後 、 反 応 は 、 温 度 を 上
昇 し て 還 流 し な が ら 行 っ た 。 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ か ら 水 を 連 続 的 に 除 去 し 、 必 要
に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加 し た 。 6時 間 後 、 反 応 混 合 物 を 冷 却 し 、 メ タ ノ ー ル （ 40 mL） 中
 KOH 3.3 g で 中 和 し た 。 そ の 後 、 500 mL の 水 を 添 加 し 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン 層 を 共 沸 除 去 し
、 残 留 白 色 固 体 を 得 、 ろ 過 し た 。 そ の 後 、 白 色 固 体 を 水 及 び 熱 メ タ ノ ー ル で 洗 浄 し 、 オ ー
ブ ン で 乾 燥 し た 。 生 成 物 は 、 約 63％ の  1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-
ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,
4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 、 25％ の  1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ
ン )ソ ル ビ ト ー ル 並 び に 残 部 （ 12％ ） の  1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ
ト ー ル を 含 み 、 91％ の 収 率 で 得 ら れ た （ 赤 外 分 光 分 析 、 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー /質 量 分
析 、 1 H NMR 及 び  C 1 3  NMR（ 以 下 、 「 標 準 分 析 」 と 総 称 ） に よ っ て 決 定 ） 。 20℃ /min で の
固 体 の  DSC 分 析 で は 、 約 266～ 268℃ で 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
（ 実 施 例 ２ ）
非 対 称  3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン /6-テ ト ラ ヒ ド ロ ナ フ チ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 40.3 g（ 0.2306 mol） の  3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 36.9 g（ 0.2
306 mol） の  6-ホ ル ミ ル テ ト ラ リ ン 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 100 mL の メ
タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら 、 還 流 下
、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加 し た 。 約
6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を 水 及 び メ
タ ノ ー ル で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 72.6 g（ 61％ ） の 白 色 粉 体 を
得 た 。 GC に よ っ て 判 断 し た  DBS の 純 度 は 、 約 99％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ
れ は 、 1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(6-テ ト ラ ヒ ド ロ ナ フ チ リ デ ン )ソ ル ビ
ト ー ル 及 び  1,3-O-(6-テ ト ラ ヒ ド ロ ナ フ チ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ
ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 60.4％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (6-テ ト ラ ヒ ド ロ ナ フ チ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー
ル （ 25％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 12.6％ ） で
あ る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 255.8～ 256.7℃ で 溶 融 転 移 を
示 し た 。
【 ０ ０ ４ ０ 】
（ 実 施 例 ３ ）
非 対 称  3,4-ジ フ ル オ ロ /3,4-ジ メ チ ル [50/50]DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 40.4 g（ 0.2306 mol） の  3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 30.93 g（ 0.
2306 mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 100
 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら
、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加
し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を
水 及 び 熱 メ タ ノ ー ル で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 78.29 gの 白 色 粉 体
を 得 た 。 GC に よ っ て 判 断 し た そ の 純 度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ
れ は 、 1,3-O-(3,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ
ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ
ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 60.7％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
（ 21.2％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 18.0％ ）
で あ る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 226～ 236℃ の 範 囲 で 溶 融 転
移 を 示 し た 。
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【 ０ ０ ４ １ 】
（ 実 施 例 ４ ）
3,4-ジ メ ト キ シ /3,4-ジ ク ロ ロ [50/50]DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 38 g、 0.2306 mol） 、 3,4-ジ ク ロ ロ
ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 40 g、 0.2306 mol） 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 210 mL 
の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら 、 還
流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加 し た
。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を 水 及
び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 白 色 固 体 を 得 た 。 物
質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 約 52％ の  1,3-O-(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3
,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-
(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 、 約 48％ の  1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ ク
ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル で あ り 、 3,4-ジ メ ト キ シ  DBS は 存 在 し な い こ と が 示 さ れ
た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 250～ 252℃ の 範 囲 で 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
（ 実 施 例 ５ ）
3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン /5-イ ン ダ ニ リ デ ン [50/50]DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 ソ ル ビ ト ー ル （ 25.2 g、 0.138 mol） 、 氷 （ 23.6 g
） 、 及 び 濃 塩 酸 （ 44.5 g） を 入 れ た 。 15分 間 撹 拌 後 、 24.2 g（ 0.139 mol） の  3,4-ジ ク ロ
ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 及 び  5-ホ ル ミ ル イ ン ダ ン （ 18.5 g、 0.138 mol） を 混 合 物 と し て 添 加
し た 。 更 に 48時 間 撹 拌 後 、 冷 水 （ 200 mL） 及 び  KOH（ 72.0 g） の 溶 液 を 添 加 し た 。 生 成 し
た 固 体 を ろ 過 し 、 熱 水 及 び 熱 メ タ ノ ー ル で 洗 浄 し 、 真 空 乾 燥 し た 。 標 準 分 析 に よ り 、 生 成
物 は 純 度 98％ の 非 対 称 ジ ア セ タ ー ル で あ る こ と が わ か っ た 。 生 成 物 の 分 布 は 、 分 析 で の 明
白 な 類 似 揮 発 性 に よ り 、 正 確 に は 決 定 で き な か っ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は
、 256～ 258℃ の 範 囲 で 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
（ 実 施 例 ６ ）
4-ニ ト ロ /3,4-ジ メ チ ル [50/50]DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 25.4 g（ 0.139 mol） の  D-ソ ル ビ ト ー ル 、 15.4 g 
の 水 、 34.8 g の 濃 塩 酸 を 撹 拌 し な が ら 入 れ た 。 続 い て 、 20.8 g（ 0.138 mol） の  4-ニ ト
ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 及 び 18.5 g（ 0.138 mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド を 混 合 物
と し 、 均 一 な 混 合 物 に 添 加 し た 。 物 質 の 固 型 塊 が 、 反 応 の 一 時 間 以 内 に 形 成 し 、 撹 拌 で き
な く な っ た 。 得 ら れ た 固 体 の ろ 過 を 可 能 に す る た め 、 200 mL の 冷 水 及 び  56.2 g の  KOH 
を 添 加 し た 。 黄 色 の ろ 液 の  pH を 測 定 す る と 約 14で あ っ た 。 そ の 後 、 残 っ た 固 体 を 300 mL
 の 熱 水 と 200 mL の 熱 メ タ ノ ー ル で 洗 浄 し 、 黄 褐 色 固 体 の  4-ニ ト ロ /3,4-ジ メ チ ル 非 対 称
 DBS（ 46.5 g） 混 合 物 を 得 た 。 こ の 混 合 物 の 成 分 は 、 標 準 分 析 に よ り 決 定 す る と 、 15.1％
の  3,4-ジ メ チ ル ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル 、 18.9％ の  4-ニ ト ロ ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ
ト ー ル 並 び に 62.4％ の 混 合 非 対 称 物  [1,3-O-(4-ニ ト ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ
ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-ニ ト ロ
ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル ] で あ っ た 。 DSC 分 析 に よ り 、 224～ 227℃ の 溶 融 転 移 で あ る
こ と が わ か っ た 。
【 ０ ０ ４ ４ 】
（ 実 施 例 ７ ）
非 対 称  4-ニ ト ロ /3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 25.2 g（ 0.138 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 及 び 34.7 g の
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濃 塩 酸 を 入 れ た 。 続 い て 、 21.0 g（ 0.139 mol） の  4-ニ ト ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 及 び 20.9 g
（ 0.139 mol） の ピ ペ ロ ナ ー ル (3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド )を 混 合 物 と し 、
均 一 な 混 合 物 に 添 加 し た 。 2時 間 後 、 反 応 混 合 物 は 黄 色 に 変 わ り 、 一 部 が フ ラ ス コ 壁 面 に
付 着 し 始 め た 。 更 に 7時 間 混 合 し た 後 、 200 mL の 冷 水 及 び 56.8 g の  KOH を 添 加 し 、 更 に
8時 間 撹 拌 し た 。 続 い て 、 得 ら れ た 固 体 を 集 め 、 洗 浄 し （ 沸 騰 水 及 び 沸 騰 メ タ ノ ー ル で ）
、 ろ 過 し た 。 黄 緑 色 の ろ 液 の  pH を 測 定 す る と 約 14で あ っ た 。 こ の 手 順 に よ り 、 約 28 g 
の  4-ニ ト ロ /3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ 非 対 称  DBS 混 合 物 を 得 た 。 こ の 混 合 物 の 成 分 は 、 標
準 分 析 に よ り 決 定 す る と 、 9.06％ の ビ ス (3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー
ル 、 16.63％ の ビ ス (4-ニ ト ロ ジ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 並 び に 74.31％ の 混 合 非 対 称 物
 [1,3-O-(4-ニ ト ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-ニ ト ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ
ル ビ ト ー ル ] で あ っ た 。 DSC 分 析 に よ り 、 194～ 204℃ の 溶 融 転 移 で あ る こ と が わ か っ た 。
【 ０ ０ ４ ５ 】
（ 実 施 例 ８ ）
非 対 称  3,4-ジ ク ロ ロ /3,4-ジ メ チ ル  DBX の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 40.00 g（ 0.263 mol） の キ シ リ ト ー ル 、 600 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 46 g（ 0.263 mol） の  3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 35.2 g（ 0.263 
mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 100 mL 
の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら 、 還
流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加 し た
。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を 水 及
び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 108.9 g（ 98％ ） の 非
対 称  3,4-ジ ク ロ ロ /3,4-ジ メ チ ル  DBX を 得 た 。 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー 分 析 に よ っ て 、
そ の 純 度 は 98％ と 決 定 さ れ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ
ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )キ シ リ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル
ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )キ シ リ ト ー ル の 混 合 物 （ 78.7％ ） 、 1,
3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )キ シ リ ト ー ル （ 14.7％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (3,
4-ジ ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )キ シ リ ト ー ル （ 6.6％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 2℃ /min の 加
熱 速 度 で 融 点 測 定 装 置 で 測 定 し て 、 248.2～ 251.9℃ の 溶 融 転 移 で あ る こ と が 分 か っ た 。
【 ０ ０ ４ ６ 】
（ 実 施 例 ９ ）
非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 41.62 g（ 0.2285 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 31.56 g（ 0.2285 mol） の  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 30.
65 g（ 0.2285 mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン
酸 及 び 210 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去
し な が ら 、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶
媒 を 添 加 し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤
ケ ー キ を 水 及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 73.19 g
 の 非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /3,4-ジ メ チ ル [50/50] DBS を 得 た 。 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ
ィ ー 分 析 に よ っ て 判 断 し た そ の 純 度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー /質 量
分 析 、 1 H NMR 及 び  C 1 3  NMR（ 以 下 の 「 標 準 分 析 」 ） で の 物 質 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O
-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ
ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 49.8％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
（ 29.2％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 20.8
％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 232.9、 239.0及 び 24
4.1℃ で 複 数 の 溶 融 転 移 を 示 し た 。
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【 ０ ０ ４ ７ 】
（ 実 施 例 １ ０ ）
非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /4-ク ロ ロ  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 31.85 g（ 0.2306 mol） の  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 32.
41 g（ 0.2306 mol） の  4-ク ロ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及
び 210 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な
が ら 、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を
添 加 し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー
キ を 水 及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 86.39 g の
非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /4-ク ロ ロ [50/50] DBS を 得 た 。 GC に よ っ て 判 断 し た そ の 純
度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ
ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ
デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 53.0％ ） 、 1,3
:2,4-ビ ス (4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 27.6％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル
オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 19.4％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min
 で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 224.6℃ に 溶 融 転 移 ピ ー ク を 示 し た 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
（ 実 施 例 １ １ ）
非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 31.85 g（ 0.2306 mol） の  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 31.
85 g（ 0.2306 mol） の  3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス
ル ホ ン 酸 及 び 210 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水
を 除 去 し な が ら 、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更
な る 溶 媒 を 添 加 し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た
。 湿 潤 ケ ー キ を 水 及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 7
2.45 g の 非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル [50/50] DBS を 得 た 。 GC に
よ っ て 判 断 し た そ の 純 度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(4
-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル 及 び  1,3-O-(3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン
ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 57.8％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3-フ ル オ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ
リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 31.9％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン
)ソ ル ビ ト ー ル （ 10.3％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は
、 261.7℃ に 溶 融 転 移 ピ ー ク を 示 し た 。
【 ０ ０ ４ ９ 】
（ 実 施 例 １ ２ ）
非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 31.85 g（ 0.2306 mol） の  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 24.
47 g（ 0.2306 mol） の  ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 210 mL 
の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら 、 還
流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加 し た
。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を 水 及
び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 60.39 g の 非 対 称  4-
フ ル オ ロ -3-メ チ ル /ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド [50/50] DBS を 得 た 。 GC に よ っ て 判 断 し た そ の 純
度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ
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ン ジ リ デ ン ):2,4-O-ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-ベ ン ジ リ デ ン :2,4-O-(4-フ ル
オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 50.9％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (ベ ン ジ リ
デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 18.2％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )
ソ ル ビ ト ー ル （ 30.8％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、
200.9及 び 211.2℃ で 複 数 の 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
（ 実 施 例 １ ３ ）
非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /3-ク ロ ロ -4-フ ル オ ロ  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 31.85 g（ 0.2306 mol） の  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 36.
56 g（ 0.2306 mol） の  3-ク ロ ロ -4-フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス
ル ホ ン 酸 及 び 210 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水
を 除 去 し な が ら 、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更
な る 溶 媒 を 添 加 し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た
。 湿 潤 ケ ー キ を 水 及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 8
4.74 g の 非 対 称  4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル /3-ク ロ ロ -4-フ ル オ ロ [50/50] DBS を 得 た 。 GC に
よ っ て 判 断 し た そ の 純 度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(4
-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ク ロ ロ -4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル 及 び  1,3-O-(3-ク ロ ロ -4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン
ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 52.8％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3-ク ロ ロ -4-フ ル オ ロ ベ ン ジ
リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 22.4％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン
)ソ ル ビ ト ー ル （ 24.7％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は
、 238.9℃ に 溶 融 転 移 ピ ー ク を 示 し た 。
【 ０ ０ ５ １ 】
（ 実 施 例 １ ４ ）
非 対 称  4-ク ロ ロ -3-メ チ ル /3-ク ロ ロ -4-メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 53.46 g（ 0.3458 mol） の  4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 17.82
 g（ 0.1152 mol） の  3-ク ロ ロ -4-メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ
ン 酸 及 び 210 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除
去 し な が ら 、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る
溶 媒 を 添 加 し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿
潤 ケ ー キ を 水 及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 85.31
 g の 非 対 称  4-ク ロ ロ -3-メ チ ル /3-ク ロ ロ -4-メ チ ル [75/25] DBS を 得 た 。 GC に よ っ て 判
断 し た そ の 純 度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(4-ク ロ ロ -
3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ク ロ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-
O-(3-ク ロ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル の 混 合 物 （ 38.2％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3-ク ロ ロ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
（ 5.3％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (4-ク ロ ロ -3-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 56.6％
） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 267.4℃ に 溶 融 転 移 ピ
ー ク を 示 し た 。
【 ０ ０ ５ ２ 】
（ 実 施 例 １ ５ ）
非 対 称  3-ブ ロ モ -4-エ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 開 放 反 応 器 に 、 25 g（ 0.14 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 濃 塩 酸 （ 34.8 g
） 、 0.38 g の ド デ シ ル ベ ン ゼ ン ス ル ホ ネ ー ト を 入 れ 、 撹 拌 し た 。 5分 後 、 32 g（ 0.12 mol
） の 粉 砕  2-(3-ブ ロ モ -4-エ チ ル フ ェ ニ ル )-1,3-ジ オ キ サ ン 及 び  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル
デ ヒ ド （ 21 g、 0.16 mol） を 最 初 の 配 合 物 と 一 緒 に 混 合 し た 。 8時 間 の 撹 拌 反 応 後 、 200 m
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L の 冷 水 及 び  KOH（ 72 g） を 添 加 し た 。 そ の 後 、 得 ら れ た 固 体 を ろ 過 し 、 塩 基 性 の 水 （ 80
0 mL、 少 量 の  KOH 含 有 ） 、 続 い て 熱 メ タ ノ ー ル （ 800 mL） 、 続 い て 室 温 の ト ル エ ン （ 500
 mL） で 洗 浄 し た 。 脱 イ オ ン 水 （ 400 mL） を 添 加 す る と 白 い 沈 殿 物 が 形 成 し 、 そ の 後 、 そ
れ を 吸 引 ろ 過 に よ っ て 乾 燥 し 、 メ タ ノ ー ル （ 800 mL） 中 で 撹 拌 す る こ と に よ っ て 洗 浄 し 、
淡 黄 褐 色 固 体 と し て  3-ブ ロ モ -4-エ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS 混 合 物 を 得 た 。 物 質 の 標 準 分
析 に よ り 、 そ れ は 、 ビ ス (3-ブ ロ モ -4-エ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 10.3％ ） 、 ビ
ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 34.8％ ） 、 並 び に 残 部 の 非 対 称 混 合 物  1,3
-O-(3-ブ ロ モ -4-エ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル
及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ブ ロ モ -4-エ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル
ビ ト ー ル か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 3℃ /min で  Electrothermal 9300 Melting Point App
aratus に よ り 加 熱 す る と 、 256.7～ 257.5℃ で 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ５ ３ 】
（ 実 施 例 １ ６ ）
非 対 称  3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 開 放 反 応 器 に 、 20.1 g（ 0.137 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 濃 塩 酸 （ 34.
8 g） 及 び 0.34 g の ド デ シ ル ベ ン ゼ ン ス ル ホ ネ ー ト を 入 れ 、 撹 拌 し た 。 5分 後 、 33.3 g（ 0
.117 mol） の 粉 砕  2-(3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル フ ェ ニ ル )-1,3-ジ オ キ サ ン 及 び  3,4-ジ メ
チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 21.0 g、 0.157 mol） を 最 初 の 配 合 物 と 一 緒 に 混 合 し た 。 8時 間 の
撹 拌 反 応 後 、 200 mL の 冷 水 及 び  KOH（ 72 g） を 添 加 し た 。 そ の 後 、 得 ら れ た 固 体 を ろ 過
し 、 塩 基 性 の 水 （ 800 mL、 少 量 の  KOH 含 有 ） 、 続 い て 沸 騰 メ タ ノ ー ル （ 800 mL） で 洗 浄
し 、 淡 黄 褐 色 固 体 と し て  3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 非 対 称 混 合 物 （
6.9 g） を 得 、 そ れ は 融 点 230.6～ 236.3℃ を 示 し た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 ビ
ス (3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 1.8％ ） 、 ビ ス (3,4-ジ メ チ ル
ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 65.1％ ） 、 並 び に 残 部 の 非 対 称 混 合 物  1,3-O-(3-ブ ロ モ -4-
イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O
-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル か ら な る こ と が 示 さ れ た 。
【 ０ ０ ５ ４ 】
（ 実 施 例 １ ７ ）
非 対 称  3-ブ ロ モ -4-メ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 開 放 反 応 器 に 、 25 g（ 0.14 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 濃 塩 酸 （ 34.8 g
） 、 0.38 g の ド デ シ ル ベ ン ゼ ン ス ル ホ ネ ー ト を 入 れ 、 撹 拌 し た 。 5分 後 、 30.3 g（ 0.117 
mol） の 粉 砕  2-(3-ブ ロ モ -4-メ チ ル フ ェ ニ ル )-1,3-ジ オ キ サ ン 及 び 21 g（ 0.157 mol） の  
3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド を 最 初 の 配 合 物 と 一 緒 に 混 合 し た 。 8時 間 の 撹 拌 反 応 後 、 2
00 mL の 冷 水 及 び  KOH（ 72 g） を 添 加 し た 。 得 ら れ た 固 体 を ろ 過 し 、 塩 基 性 の 水 （ 800 mL
、 少 量 の  KOH 含 有 ） 、 続 い て 熱 メ タ ノ ー ル （ 800 mL） 、 続 い て 室 温 の ト ル エ ン （ 500 mL
） で 洗 浄 し た 。 得 ら れ た 溶 液 を  400 mL の 脱 イ オ ン 水 に 注 ぐ と 、 白 色 沈 殿 が 生 じ る の で 、
そ れ を 集 め 、 吸 引 ろ 過 に よ り 乾 燥 し 、 メ タ ノ ー ル （ 2 L） 中 で 撹 拌 す る こ と に よ り 洗 浄 し
、 淡 黄 褐 色 固 体 と し て  3-ブ ロ モ -4-メ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS を 得 た 。 物 質 の 標 準 分 析 に
よ り 、 そ れ は 、 ビ ス (3-ブ ロ モ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 15.2％ ） 、 ビ ス (3,
4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 24.5％ ） 、 並 び に 残 部 の 非 対 称 混 合 物  1,3-O-(3
-ブ ロ モ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1
,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ブ ロ モ -4-メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー
ル か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 3℃ /min で  Electrothermal 9300 Melting Point Apparatus
 に よ り 加 熱 す る と 、 271.9～ 274.5℃ で 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ５ ５ 】
（ 実 施 例 １ ８ ）
4-ク ロ ロ /3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル 非 対 称  DBS の 調 製
機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 開 放 反 応 器 に 、 12.6 g（ 0.0692 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 濃 塩 酸 （ 15
 mL） 、 7.8 g の 水 、 15.7 g（ 0.0692 mol） の  3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ ル ア ル デ

10

20

30

40

50

(25) JP 2004-534005 A 2004.11.11



ヒ ド 、 9.69 g（ 0.069 mol） の  4-ク ロ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 及 び  0.2 g の ド デ シ ル ベ ン ゼ
ン ス ル ホ ネ ー ト を 入 れ 、 反 応 物 を 24時 間 一 緒 に 撹 拌 し た 。 反 応 中 、 白 色 固 体 沈 殿 物 が 生 成
し 、 反 応 完 了 後 、 KOH（ 10 g） の 水 溶 液 （ 250 mL） で 中 和 し た 。 得 ら れ た 固 体 を ろ 過 で 集
め 、 沸 騰 水 中 、 続 い て 沸 騰 シ ク ロ ヘ キ サ ン 中 で 撹 拌 す る こ と に よ っ て 洗 浄 し 、 白 色 粉 体 と
し て  4-ク ロ ロ /3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル 非 対 称  DBS 混 合 物 を 得 た 。 こ れ は 、 212.5～ 218
.9℃ の 溶 融 転 移 を 示 し た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 ビ ス (3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ
ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 14％ ） 、 ビ ス (4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 45
％ ） 、 並 び に 残 部 の 非 対 称 混 合 物  1,3-O-(3-ブ ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O
-(4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(4-ク ロ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ブ
ロ モ -4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル か ら な る こ と が 示 さ れ た 。
【 ０ ０ ５ ６ 】
（ 実 施 例 １ ９ ）
非 対 称  4-フ ル オ ロ /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 28.61 g（ 0.2306 mol） の  4-フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 30.93 g（ 0.2
306 mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 、 及 び 21
0 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら
、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加
し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を
水 及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 72.96 g の 非 対
称  4-フ ル オ ロ /3,4-ジ メ チ ル  DBS を 得 た 。 GC に よ っ て 判 断 し た そ の 純 度 は 、 約 95％ で あ
っ た 。 赤 外 分 光 分 析 、 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー /質 量 分 析 、 1 H NMR 及 び  C 1 3  NMR（ 以 下 、
「 標 準 分 析 」 と 総 称 ） に よ っ て 、 そ れ は 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-
ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-
フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 50.8％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ
ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 27.3％ ） 及 び  1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ
ト ー ル （ 21.5％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 214.0
及 び 230.7℃ で 複 数 の 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ５ ７ 】
（ 実 施 例 ２ ０ ）
非 対 称  3-ト リ フ ル オ ロ メ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 40.15 g（ 0.2306 mol） の  3-ト リ フ ル オ ロ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 30
.93 g（ 0.2306 mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン
酸 、 及 び 210 mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除
去 し な が ら 、 還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る
溶 媒 を 添 加 し た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿
潤 ケ ー キ を 水 及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 71.21
 g の 非 対 称  3-ト リ フ ル オ ロ メ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS を 得 た 。 GC に よ っ て 判 断 し た そ
の 純 度 は 、 約 95％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(3-ト リ フ ル オ ロ メ
チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ
メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3-ト リ フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 49.4
％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 35.4％ ） 並 び に  1,3:2,4
-ビ ス (3-ト リ フ ル オ ロ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 15.2％ ） か ら な る こ と が 示 さ
れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 220.8及 び 250.3℃ で 複 数 の 溶 融 転 移 を 示 し た
。
【 ０ ０ ５ ８ 】
（ 実 施 例 ２ １ ）
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非 対 称  3-フ ル オ ロ /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 28.61 g（ 0.2306 mol） の  3-フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 30.93 g（ 0.2
306 mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 210 
mL の メ タ ノ ー ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら 、
還 流 下 、 撹 拌 、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加 し
た 。 約 6時 間 後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を 水
及 び シ ク ロ ヘ キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 72.02 g の 非 対 称  
3-フ ル オ ロ /3,4-ジ メ チ ル  DBS を 得 た 。 GC に よ っ て 判 断 し た そ の 純 度 は 、 約 95％ で あ っ
た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(3-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ
チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )-2,4-O-(3-フ ル
オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 54.6％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ
リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 25.4％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (3-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル （ 19.7％ ） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 20℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 216.3及
び 235.1℃ で 複 数 の 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ５ ９ 】
（ 実 施 例 ２ ２ ）
非 対 称  3-フ ル オ ロ /ベ ン ジ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 32.76 g（ 0.2306 mol） の  3-フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 30.93 g（ 0.2
306 mol） の ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 210 mL の メ タ ノ ー
ル を 入 れ た 。 反 応 物 は 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ で 水 を 除 去 し な が ら 、 還 流 下 、 撹 拌
、 加 熱 し た 。 反 応 物 が 非 常 に 濃 く な る と 、 必 要 に 応 じ て 更 な る 溶 媒 を 添 加 し た 。 約 6時 間
後 、 反 応 物 を 冷 却 し 、 水 酸 化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 ろ 過 し た 。 湿 潤 ケ ー キ を 水 及 び シ ク ロ ヘ
キ サ ン で 十 分 に 洗 浄 し 、 110℃ の 真 空 オ ー ブ ン で 乾 燥 し 、 78.29 g の 非 対 称  4-フ ル オ ロ /
ベ ン ジ ル  DBS を 得 た 。 メ タ ノ ー ル で 洗 浄 し た 後 、 GC に よ っ て 判 断 し た そ の 純 度 は 、 約 95
％ で あ っ た 。 物 質 の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-
ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-ベ ン ジ リ デ ン :2,4-O-(4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ
ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 42.3％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ ト ー ル )（
26.2％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 11.9％ ） か ら な る こ と が 示
さ れ た 。 3℃ /min で  Electrothermal 9300 Melting Point Apparatus に よ り 加 熱 す る と
、 193.7～ 195.2℃ で 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ６ ０ 】
（ 実 施 例 ２ ３ ）
4-フ ル オ ロ /4-エ ト キ シ 非 対 称  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42.00 g（ 0.2306 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン 、 29 g（ 0.23 mol） の  4-フ ル オ ロ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 35 g（ 0.23 mol）
の  3,4-エ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 80 mL の メ タ ノ ー ル 及 び 2.5 g の 水 を 入 れ た 。 次 い
で 、 そ の 系 を ア ル ゴ ン で フ ラ ッ シ ュ し 、 撹 拌 し な が ら 油 浴 で 加 熱 し た 。 蒸 気 温 度 が 40℃ に
達 し た 時 点 で 、 3.00 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 の 40 mL メ タ ノ ー ル 溶 液 を 添 加 し た 。 反
応 物 を 撹 拌 し 、 還 流 下 加 熱 し （ 約 120℃ ） 、 約 1.0 g の  3-エ ト キ シ ジ ベ ン ジ リ デ ン ソ ル ビ
ト ー ル を 種 晶 と し て 入 れ た 。 シ ク ロ ヘ キ サ ン は 反 応 系 に 戻 し な が ら 、 ト ラ ッ プ か ら メ タ ノ
ー ル ／ 水 相 を 連 続 的 に 排 出 し た 。 約 45分 後 、 白 色 沈 殿 物 が 形 成 し た 。 続 い て 蒸 気 温 度 70℃
に 加 熱 し た 後 、 グ リ セ ロ ー ル （ 10 g） を 添 加 し た 。 蒸 気 温 度 が 80℃ に 達 し た 後 、 100 mL 
の メ タ ノ ー ル を ゆ っ く り 添 加 し た （ 同 様 に 約 300 mL の シ ク ロ ヘ キ サ ン を 添 加 ） 。 そ の 後
、 濃 厚 に な り つ つ 白 色 沈 殿 物 が 形 成 し 続 け た 。 80℃ の 最 終 蒸 気 温 度 に 達 し た 後 、 反 応 系 を
こ の 高 い 温 度 で 1時 間 撹 拌 し た 。 続 い て 、 反 応 系 を 室 温 ま で 冷 却 し 、 メ タ ノ ー ル 中 、 水 酸
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化 カ リ ウ ム で 中 和 し 、 沸 騰 水 で 洗 浄 し た 。 そ の 後 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン 層 を 除 去 し 、 残 っ た 生
成 物 を ろ 過 し 、 白 色 固 体 と し て  4-フ ル オ ロ /4-エ ト キ シ 非 対 称  DBS 混 合 物 を 得 た 。 物 質
の 標 準 分 析 に よ り 、 そ れ は 、 1,3-O-(4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-エ ト キ シ ベ ン ジ
リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(4-エ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ
デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 混 合 物 （ 49.5％ ） 、 1,3:2,4-ビ ス (4-フ ル オ ロ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ
ト ー ル （ 24.5％ ） 並 び に  1,3:2,4-ビ ス (4-エ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル （ 24.4％
） か ら な る こ と が 示 さ れ た 。 2℃ /min で の 固 体 の  DSC 分 析 で は 、 211.3及 び 212.4℃ で 複
数 の 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ６ １ 】
（ 実 施 例 ２ ４ ）
4-t-ブ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
D-ソ ル ビ ト ー ル （ 27 g、 0.15 mol） 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン （ 500 mL） 、 4-t-ブ チ ル ベ ン ズ ア ル
デ ヒ ド （ 24 g、 0.15 mol） 、 3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 20 g、 0.15 mol） 、 メ タ ノ
ー ル （ 80 mL） 、 水 （ 2.5 g） 及 び  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 （ 3.0 g、 16 mmol） を 、 機 械 的
撹 拌 器 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 及 び 温 度 計 を 備 え た 2リ ッ ト ル 反 応 釜 に 添 加
し た 。 こ の 系 を ア ル ゴ ン で フ ラ ッ シ ュ し 、 7時 間 還 流 し な が ら 油 浴 で 加 熱 し た 。 反 応 系 か
ら メ タ ノ ー ル ／ 水 相 を 連 続 的 に 除 去 し た 。 メ タ ノ ー ル は 必 要 に 応 じ て 添 加 し た 。 反 応 混 合
物 を 室 温 ま で 冷 却 し 、 KOH で 中 和 し た 。 灰 色 ゲ ル 様 固 体 を ろ 過 し 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン で 3回
洗 浄 し 、 真 空 乾 燥 し 、 1,3:2,4-ジ ア セ タ ー ル 化 合 物 の 混 合 物 を 得 た 。 こ の 混 合 物 は 、 赤 外
分 光 分 析 、 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー /質 量 分 析 、 1 H NMR 及 び  C 1 3  NMR（ 以 下 、 「 標 準 分 析
」 と 総 称 ） に よ っ て 、 1,3-O-(4-t-ブ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ
ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )-2,4-O-(4-t-ブ チ ル ベ ン ジ リ デ
ン )ソ ル ビ ト ー ル の 非 対 称 混 合 物 （ 29％ ） 、 5％ の ビ ス (4-t-ブ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト
ー ル 及 び 66％ の ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル を 含 む こ と が 示 さ れ 、 172
～ 178℃ で 溶 融 転 移 を 示 し た 。
【 ０ ０ ６ ２ 】
（ 実 施 例 ２ ５ ）
3,4-ジ メ ト キ シ /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 2リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42 g（ 0.23 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 2.5 g の 水 、 80
 mL の メ タ ノ ー ル 、 38 g（ 0.23 mol） の  3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 31 g（ 0.23 
mol） の  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.3 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 700 mL の
シ ク ロ ヘ キ サ ン を 入 れ た 。 こ の 系 を ア ル ゴ ン で フ ラ ッ シ ュ し 、 5時 間 還 流 し な が ら 油 浴 で
加 熱 し た 。 反 応 系 か ら メ タ ノ ー ル ／ 水 相 を 連 続 的 に 除 去 し た 。 メ タ ノ ー ル は 必 要 に 応 じ て
添 加 し た 。 反 応 混 合 物 を 室 温 ま で 冷 却 し 、 KOH で 中 和 し た 。 そ の 後 、 水 を 添 加 し 、 シ ク ロ
ヘ キ サ ン 層 を 共 沸 除 去 し 、 ろ 過 に よ っ て 残 っ た 白 色 固 体 を 集 め た 。 沸 騰 水 及 び 沸 騰 メ タ ノ
ー ル で 洗 浄 後 得 ら れ た 生 成 物 は 、 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー に よ る 標 準 分 析 で 、 1,3-O-(3,4
-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-
O-(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ ト キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の
非 対 称 混 合 物 （ 40％ ） 並 び に 残 部 （ 60％ ） の ビ ス (3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー
ル か ら な る  3,4-ジ メ ト キ シ /3,4-ジ メ チ ル 非 対 称  DBS 混 合 物 で あ る こ と が 示 さ れ た 。 溶
融 転 移 は 、 254.1～ 257.5℃ の 範 囲 と 決 定 さ れ た 。
【 ０ ０ ６ ３ 】
（ 実 施 例 ２ ６ ）
4-イ ソ プ ロ ピ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
D-ソ ル ビ ト ー ル （ 27 g、 0.15 mol） 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン （ 500 mL） 、 4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ズ
ア ル デ ヒ ド （ 22 g、 0.15 mol） 、 3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 20 g、 0.15 mol） 、 メ
タ ノ ー ル （ 80 mL） 及 び 水 （ 2.5 g） を 、 機 械 的 撹 拌 器 、 デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷
却 器 及 び 温 度 計 を 備 え た 2リ ッ ト ル 反 応 釜 に 添 加 し た 。 こ の 系 を ア ル ゴ ン で フ ラ ッ シ ュ し
、 7時 間 還 流 し な が ら 油 浴 で 加 熱 し た 。 反 応 系 か ら メ タ ノ ー ル ／ 水 相 を 連 続 的 に 除 去 し た
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。 メ タ ノ ー ル は 必 要 に 応 じ て 添 加 し た 。 反 応 混 合 物 を 室 温 ま で 冷 却 し 、 KOH で 中 和 し た 。
ゲ ル 様 固 体 を ろ 過 し 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン で 1回 洗 浄 し 、 真 空 乾 燥 し 、 4種 の  1,3:2,4-ジ ア セ
タ ー ル 化 合 物 の 混 合 物 を 得 た 。 こ の 混 合 物 は 、 標 準 分 析 に よ り 、 1,3-O-(4-イ ソ プ ロ ピ ル
ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ
ル ベ ン ジ リ デ ン )-2,4-O-(4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 非 対 称 混 合 物 （ 39
％ ） 、 10％ の ビ ス (4-イ ソ プ ロ ピ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 並 び に 51％ の ビ ス (3,4-ジ
メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル を 含 む こ と が 示 さ れ た 。 そ の 溶 融 転 移 は 、 226～ 229℃
の 範 囲 と 決 定 さ れ た 。
【 ０ ０ ６ ４ 】
（ 実 施 例 ２ ７ ）
2-ナ フ チ ル /3,4-ジ メ チ ル  DBS ソ ル ビ ト ー ル の 調 製
機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 1リ ッ ト ル 反 応 フ ラ ス コ に 、 21.8 g（ 0.12 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 2
4 g の 水 、 46 mL の 濃 塩 酸 及 び 0.5 g の ド デ シ ル ベ ン ゼ ン ス ル ホ ネ ー ト を 入 れ た 。 こ の 混
合 物 を 、 約 10分 間 撹 拌 し 、 そ の 時 点 で  2-ナ フ サ ア ル デ ヒ ド （ 15.6 g、 0.1 mol） の  20 mL
 水 溶 液 及 び  3,4-ジ メ チ ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド （ 13.4 g、 0.1 mol） を 添 加 し た 。 こ の 混 合
物 を 4時 間 撹 拌 し た 。 そ の 後 、 こ の 反 応 混 合 物 に 冷 水 及 び  KOH を 添 加 し た 。 固 体 を 真 空 ろ
過 に よ り 集 め 、 水 及 び メ タ ノ ー ル で 洗 浄 し 、 黄 色 固 体 を 得 た 。 こ の 固 体 は 、 標 準 分 析 に よ
り 、 2種 の 非 対 称 混 合 物 、 1,3-O-(2-ナ フ チ リ デ ン ):2,4-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ
ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )-2,4-O-(2-ナ フ チ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー
ル で あ る こ と が 示 さ れ た 。
【 ０ ０ ６ ５ 】
（ 実 施 例 ２ ８ ）
3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ /3,4-ジ メ チ ル  DBS の 調 製
デ ィ ー ン -ス タ ー ク ト ラ ッ プ 、 冷 却 器 、 温 度 計 、 窒 素 注 入 口 及 び 機 械 的 撹 拌 器 を 備 え た 2リ
ッ ト ル 四 ツ 口 円 筒 形 反 応 フ ラ ス コ に 、 42 g（ 0.23 mol） の ソ ル ビ ト ー ル 、 2.5 g の 水 、 80
 mL の メ タ ノ ー ル 、 35 g（ 0.23 mol） の ピ ペ ロ ナ ー ル 、 31 g（ 0.23 mol） の  3,4-ジ メ チ
ル ベ ン ズ ア ル デ ヒ ド 、 3.3 g の  p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 及 び 700 mL の シ ク ロ ヘ キ サ ン を 入
れ た 。 こ の 系 を ア ル ゴ ン で フ ラ ッ シ ュ し 、 5時 間 還 流 し な が ら 油 浴 で 加 熱 し た 。 反 応 系 か
ら メ タ ノ ー ル ／ 水 相 を 連 続 的 に 除 去 し た 。 メ タ ノ ー ル は 必 要 に 応 じ て 添 加 し た 。 反 応 混 合
物 を 室 温 ま で 冷 却 し 、 KOH で 中 和 し た 。 そ の 後 、 水 を 添 加 し 、 シ ク ロ ヘ キ サ ン 層 を 共 沸 除
去 し 、 ろ 過 に よ っ て 残 っ た 白 色 固 体 を 集 め た 。 沸 騰 水 及 び 沸 騰 メ タ ノ ー ル で 洗 浄 後 、 得 ら
れ た 生 成 物 は 、 標 準 分 析 に よ り 、 1,3-O-(3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(3,
4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 及 び  1,3-O-(3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン ):2,4-O-(
3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル の 非 対 称 混 合 物 （ 50％ ） 、 25％ の ビ ス (
3,4-ジ メ チ ル ベ ン ジ リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル 並 び に 25％ の ビ ス (3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ ベ ン ジ
リ デ ン )ソ ル ビ ト ー ル か ら な る  3,4-メ チ レ ン ジ オ キ シ /3,4-ジ メ チ ル 非 対 称  DBS 混 合 物 で
あ る こ と が 示 さ れ た 。 そ の 溶 融 転 移 は 、 248.1～ 249.7℃ の 範 囲 と 決 定 さ れ た 。
【 ０ ０ ６ ６ 】

1 kg バ ッ チ の 対 象 ポ リ プ ロ ピ レ ン を 、 以 下 の 表 に 従 っ て 製 造 し た 。
【 表 １ 】
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【 ０ ０ ６ ７ 】
ベ ー ス 樹 脂 （ ラ ン ダ ム コ ポ リ マ ー 、 以 下 「 RCP」 ） 及 び 全 添 加 剤 を 秤 量 し 、 ウ ェ レ ッ ク ス
（ Welex） ミ キ サ ー で 1分 間 、 約 1600 rpm で 混 合 し た 。 次 い で 、 4つ の 加 熱 部 に お い て 約 20
4～ 232℃ の 傾 斜 温 度 で あ る  Killion 一 軸 押 出 機 で 、 全 試 料 を 溶 融 配 合 し た 。 押 出 し ダ イ
の 出 口 に お け る 溶 融 物 温 度 は 、 約 246℃ で あ っ た 。 軸 の 直 径 は 2.54 cm で あ り 、 長 さ ／ 直
径 の 比 は 24： 1で あ っ た 。 溶 融 さ せ て 、 溶 融 ポ リ マ ー を 60メ ッ シ ュ （ 250ミ ク ロ ン ） 篩 で ろ
過 し た 。 そ の 後 、 対 象 ポ リ プ ロ ピ レ ン の プ ラ ッ ク を 、 25ト ン ア ー バ ー グ （ Arburg） 射 出 成
形 機 を 用 い て 作 製 し た 。 バ レ ル モ ル ダ ー を 190～ 260℃ 、 好 ま し く は 210～ 240℃ 、 最 も 好 ま
し く は 約 220～ 230℃ の 温 度 範 囲 に 設 定 し た 。 プ ラ ッ ク を 約 51 mm× 76 mm× 1.27 mm の 寸 法
に 、 鏡 面 仕 上 し た 型 で 作 製 し た 。 型 冷 却 循 環 水 は 、 約 25℃ の 温 度 に 調 節 し た 。
【 ０ ０ ６ ８ 】
組 成 は 以 下 の 通 り と す る 以 外 は 、 同 じ 基 本 方 法 に よ り 、 HP 及 び  LLDPE プ ラ ス チ ッ ク の プ
ラ ッ ク を 作 製 し た 。
【 表 ２ 】
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ６ ９ 】
ヘ イ ズ 値 を 、 BYK Gardner XL-211 ヘ イ ズ メ ー タ ー を 用 い て 、 ASTM 標 準 試 験 方 法  D1003-6
1「 透 明 プ ラ ス チ ッ ク の ヘ イ ズ 及 び 光 透 過 率 の た め の 標 準 試 験 方 法 」 に よ っ て 測 定 し た 。
対 象 プ ラ ッ ク を 溶 融 し 、 ポ リ マ ー 再 形 成 が 生 じ る 温 度 を 記 録 す る こ と に よ っ て 、 核 形 成 能
を 、 ポ リ マ ー 再 結 晶 温 度 （ 核 形 成 添 加 剤 の 存 在 に よ っ て 与 え ら れ る ポ リ マ ー 形 成 の 速 度 を
示 す ） と し て 測 定 し た 。 ア ス タ リ ス ク （ *） は 、 未 測 定 を 意 味 す る 。
【 表 ３ 】
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従 っ て 、 極 性 非 対 称  DBS 誘 導 体 （ 反 応 生 成 物 混 合 物 中 ） は 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン プ ラ ッ ク に
お い て 、 好 ま し い ヘ イ ズ 値 及 び 再 結 晶 温 度 を 示 し た 。
【 ０ ０ ７ ０ 】
【 表 ４ 】
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従 っ て 、 本 発 明 の 非 対 称 ハ ロ ゲ ン 化 及 び ア ル キ ル 化 ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 は 、 対 象 熱 可 塑 性
プ ラ ス チ ッ ク に お い て 、 対 照 品 と 比 較 し て 、 非 常 に 改 良 さ れ た 光 学 及 び 核 形 成 特 性 を 与 え
た 。
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【 ０ ０ ７ １ 】
【 表 ５ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
従 っ て 、 本 発 明 の 1つ の フ ル オ ロ ペ ン ダ ン ト 基 ま た は フ ッ 素 化 ペ ン ダ ン ト 基 を 含 む 非 対 称
ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 は 、 対 象 熱 可 塑 性 プ ラ ス チ ッ ク に お い て 、 対 照 品 と 比 較 し て 、 非 常 に
優 れ た 特 性 を 与 え た 。
【 ０ ０ ７ ２ 】
【 表 ６ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
従 っ て 、 本 発 明 の 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 は 、 こ の よ う な 添 加 剤 が 存 在 し な い 対 照 品 と
比 較 し て 、 ポ リ プ ロ ピ レ ン に 改 良 さ れ た 透 明 性 を 与 え た 。
【 ０ ０ ７ ３ 】

認 め ら れ て い る 単 純 な 方 法 で 、 本 発 明 の ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 を 含 む 固 体 ゲ ル も 作 製 し た 。
特 に 、 あ る 有 機 溶 媒 を あ る 濃 度 で 添 加 剤 と 組 み 合 わ せ 、 約 77℃ （ 100° F） ～ 149℃ （ 300°
F） の 高 い 温 度 で 、 好 ま し く は 約 110℃ ま た は そ れ に 近 い 温 度 で 、 た だ し ゲ ル 化 さ せ る た め
に 選 ん だ 溶 媒 の 沸 点 を 超 え る こ と な く 、 5～ 120分 間 十 分 に 混 合 し た 。 次 い で 、 得 ら れ た 溶
液 を 、 ゲ ル ス テ ィ ッ ク 作 製 の た め 、 型 に 注 ぎ 、 室 温 ま で 冷 却 し た 。 以 下 に 示 し た 溶 媒 は 、
本 発 明 の ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 を 用 い た ゲ ル 形 成 に 使 用 し 得 る 可 能 な タ イ プ を 網 羅 し て い る
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わ け で は な く 、 従 っ て 、 こ の よ う な 目 的 の た め の 好 ま し い 溶 媒 と し て 単 に 記 し た に す ぎ な
い 。 ゲ ル が 実 際 に 形 成 す る か 、 そ し て 他 の 形 成 し た ゲ ル と 同 様 の 硬 さ 特 性 か を 決 定 す る た
め に 、 以 下 の 例 に つ い て 、 触 感 に よ っ て 経 験 的 に 分 析 し た 。
【 ０ ０ ７ ４ 】
【 表 ７ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
従 っ て 、 本 発 明 の 非 対 称 フ ッ 素 ま た は フ ッ 素 化 ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 は 、 対 象 溶 媒 中 、 そ れ
ら の 濃 度 に 応 じ て 、 溶 媒 に 優 れ た ゲ ル 化 能 を 与 え た 。
【 ０ ０ ７ ５ 】
【 表 ８ 】
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従 っ て 、 本 発 明 の 非 対 称 ハ ロ ゲ ン 化 及 び ア ル キ ル 化 ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 は 、 対 象 溶 媒 中 、
そ れ ら の 濃 度 に 応 じ て 、 溶 媒 に 優 れ た ゲ ル 化 能 を 与 え た 。
【 ０ ０ ７ ６ 】
【 表 ９ 】
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従 っ て 、 本 発 明 の 非 対 称 フ ッ 素 ま た は フ ッ 素 化 ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 は 、 対 象 溶 媒 中 、 そ れ
ら の 濃 度 に 応 じ て 、 溶 媒 に 優 れ た ゲ ル 化 能 を 与 え た 。
【 ０ ０ ７ ７ 】
【 表 １ ０ 】
　
　
　
　
　
　
　
　
従 っ て 、 本 発 明 の 非 対 称 ア ル ジ ト ー ル 誘 導 体 は 、 あ る 溶 媒 に 良 好 な ゲ ル 化 能 を 与 え た 。
も ち ろ ん 、 請 求 項 の 意 図 及 び 範 囲 内 に 含 ま れ る 、 本 発 明 の 多 く の 他 の 態 様 及 び 修 正 が 存 在
す る 。
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