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【 手 続 補 正 書 】
【 提 出 日 】 平 成 17年 7月 5日 (2005.7.5)
【 手 続 補 正 １ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 特 許 請 求 の 範 囲
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 有 機 溶 剤 中 で tert－ ブ ト キ シ ド 、 エ ト キ シ ド 、 イ ソ プ ロ ポ キ シ ド お よ び メ ト キ シ ド か ら
な る 群 か ら 選 ば れ る ア ニ オ ン と 交 換 さ せ た 層 状 複 水 酸 化 物 を 含 ん で 成 る リ サ イ ク ル 可 能 な
不 均 一 系 触 媒 の 存 在 下 に 、 ベ ン ゾ ニ ト リ ル 、 プ ロ ピ オ ニ ト リ ル 、 イ ソ ブ チ ロ ニ ト リ ル 、 ベ
ン ズ ア ミ ド お よ び イ ソ ブ チ ル ア ミ ド か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 添 加 剤 の 存 在 下 、 第 ３ 級 ま た
は 第 ２ 級 ア ミ ン を オ キ シ ダ ン ト と し て の 過 酸 化 水 素 と 反 応 さ せ 、 生 成 物 を 分 離 し 、 そ し て
前 記 添 加 剤 を 回 収 す る こ と を 含 む ア ミ ン オ キ シ ド の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 前 記 反 応 を 連 続 攪 拌 の 下 で １ ０ ～ ６ ５ ℃ の 範 囲 内 の 温 度 で ０ ． ５ ～ ５ 時 間 行 な う 請 求 項
１ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 前 記 生 成 物 を 濾 過 と そ の 後 の 溶 剤 の 蒸 発 に よ り 分 離 す る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 前 記 ア ニ オ ン と 交 換 さ せ た 層 状 複 水 酸 化 物 が 、 Ｍ n - が tert－ ブ ト キ シ ド 、 イ ソ プ ロ ポ キ
シ ド 、 エ ト キ シ ド お よ び メ ト キ シ ド の ア ニ オ ン で あ る と し 、 Ａ n - が 硝 酸 イ オ ン 、 塩 化 物 イ
オ ン お よ び 炭 酸 イ オ ン か ら 選 ば れ る 格 子 間 ア ニ オ ン で あ る と し 、 Ｍ I I が Ｍ ｇ 2 + ， Ｍ ｎ 2 + ，
Ｆ ｅ 2 + ， Ｖ 2 + ， Ｃ ｏ 2 + ， Ｎ ｉ 2 + ， Ｃ ｕ 2 + ， Ｚ ｎ 2 + ， Ｐ ｄ 2 + お よ び Ｃ ａ 2 + か ら な る 群 か ら 選
ば れ る ２ 価 カ チ オ ン で あ る と し 、 Ｍ I I I が Ａ ｌ 3 + ， Ｃ ｒ 3 + ， Ｖ 3 + ， Ｍ ｎ 3 + ， Ｆ ｅ 3 + ， Ｃ ｏ 3

+ ， Ｎ ｉ 3 + ， Ｒ ｈ 3 + ， Ｒ ｕ 3 + ， Ｇ ａ 3 + お よ び Ｌ ａ 3 + か ら な る 群 か ら 選 ば れ る ３ 価 イ オ ン で
あ る と し て 、 式 II： ［ Ｍ I I

( 1 - x ) Ｍ
I I I

x （ Ｏ Ｈ ） 2 ］ ［ Ａ n - ］ x / 2 ・ ｚ Ｈ 2 Ｏ に よ り 表 さ れ る



か ら 誘 導 さ れ た 式 Ｉ ： ［ Ｍ I I
( 1 - x ) Ｍ

I I I
x （ Ｏ Ｈ ） 2 ］ ［ Ｍ n - ］ x / 2 ・ ｚ Ｈ 2

Ｏ に よ り 表 さ れ る も の で あ る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 前 記 第 ３ 級 ア ミ ン が 一 般 式 ： Ｒ 1 Ｒ 2 Ｎ Ｒ 3 （ 式 中 、 Ｒ 1 、 Ｒ 2 お よ び Ｒ 3 は 、 互 い に 同 じ で
あ る か ま た は 異 な り 、 炭 素 原 子 数 １ ～ ２ ４ の ア ル キ ル 、 ア ル ケ ニ ル お よ び ア ラ ル キ ル か ら
選 ば れ る 直 鎖 ま た は 枝 分 か れ 基 で あ る ） に よ り 表 さ れ る も の で あ る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 前 記 第 ３ 級 ア ミ ン が 、 イ ミ ダ ゾ リ ン 、 Ｎ － 置 換 ピ ペ ラ ジ ン 類 お よ び Ｎ －
置 換 モ ル ホ リ ン 類 か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 前 記 ジ メ チ ル デ シ ル ア ミ ン 、 ジ メ チ ル ド シ ル ア ミ
ン お よ び ジ メ チ ル ベ ン ジ ル ア ミ ン か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 請 求 項 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 前 記 Ｎ － 置 換 モ ル ホ リ ン が Ｎ － メ チ ル モ ル ホ リ ン で あ る 請 求 項 ６ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 前 記 第 ２ 級 ア ミ ン が 一 般 式 ： Ｒ 1 Ｒ 2 Ｎ Ｈ （ 式 中 、 Ｒ 1 お よ び Ｒ 2 は 、 互 い に 同 じ で あ る か
ま た は 異 な り 、 炭 素 原 子 数 １ ～ ２ ４ の ア ル キ ル 、 ア ル ケ ニ ル お よ び ア ラ ル キ ル 選 ば れ
る 直 鎖 ま た は 枝 分 か れ 基 で あ る ） に よ り 表 さ れ る も の 請 求 項
１ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 前 記 第 ２ 級 ア ミ ン が 、 ジ ブ チ ル ア ミ ン 、 ジ ベ ン ジ ル ア ミ ン 、 Ｎ － ベ ン ジ ル フ ェ ネ チ ル ア
ミ ン 、 Ｎ － フ ェ ニ ル ベ ン ジ ル ア ミ ン 、 ピ ペ リ ジ ン お よ び １ ， ２ ， ３ ， ４ － テ ト ラ ヒ ド ロ イ
ソ キ ノ リ ン か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 規 定 し た 前 記 期 間 の 間 に 制 御 さ れ た 方 式 で ３ ０ 質 量 ％ 過 酸 化 水 素 水 を 徐 々 に 添 加 す る 請
求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 系 に 導 入 さ れ る 前 記 触 媒 が 、 ６ ～ １ ４ 質 量 ％ の tert－ ブ ト キ シ ド 、 エ ト キ シ ド 、 イ ソ プ
ロ ポ キ シ ド お よ び メ ト キ シ ド か ら 選 ば れ る ア ル コ キ シ ド で あ る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 前 記 反 応 を １ ０ ～ ６ ５ ℃ の 範 囲 内 の 温 度 で １ ～ ６ 時 間 行 な う 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 前 記 有 機 溶 剤 が 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 １ － プ ロ パ ノ ー ル 、 ２ － プ ロ パ ノ ー ル 、 １
－ ブ タ ノ ー ル 、 ２ － ブ タ ノ ー ル お よ び イ ソ ブ チ ル ア ル コ ー ル か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 請 求
項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ５ 】
　 使 用 さ れ る 過 酸 化 水 素 の 量 が 、 第 ２ 級 ま た は 第 ３ 級 ア ミ ン １ モ ル 当 た り ２ ～ ６ モ ル で あ
る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ６ 】
　 使 用 さ れ る 添 加 剤 で あ る ベ ン ゾ ニ ト リ ル 、 プ ロ ピ オ ニ ト リ ル 、 ア セ ト ニ ト リ ル 、 イ ソ ブ
チ ロ ニ ト リ ル 、 ベ ン ズ ア ミ ド 、 イ ソ ブ チ ル ア ミ ド の 量 が ア ミ ン １ モ ル 当 た り １ モ ル で あ る
請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 手 続 補 正 ２ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ １ １
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
　 　 　 【 ０ ０ １ １ 】
　 　 【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
　 本 発 明 の 主 な 目 的 は 、 穏 や か な 温 度 で 低 い 百 分 率 の 過 酸 化 水 素 だ け を 使 用 し て 、 安 価 な
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層 状 複 水 酸 化 物

類 、 ピ リ ジ ン 類

第 ３ 級 ア ミ ン が 、 Ｎ ， Ｎ － Ｎ ， Ｎ － デ
Ｎ ， Ｎ － １

か ら
及 び 環 状 ア ミ ン か ら 選 ば れ る



非 腐 食 性 の リ サ イ ク ル 可 能 な 触 媒 で あ る ア ル コ キ シ ド ア ニ オ ン と 交 換 さ せ た 層 状 複 水 酸 化
物 を 触 媒 と し て 使 用 し て 高 収 率 で 生 成 物 を 得 る 第 ２ 級 お よ び 第 ３ 級 ア ミ ン の 環
境 に 優 し く 単 純 な Ｎ － 酸 化 方 法 を 提 供 す る こ と で あ る 。
　 本 発 明 の 別 の 目 的 は 、 洗 剤 、 シ ャ ン プ ー 、 布 帛 柔 軟 剤 お よ び 生 体 工 学 分 野 で 広 く 使 用 さ
れ て い る 第 ３ 級 ア ミ ン オ キ シ ド お よ び 第 ２ 級 ア ミ ン オ キ シ ド （ ニ ト ロ ン ） の 改 良 さ れ た 製
造 方 法 を 提 供 す る こ と で あ る 。
　 本 発 明 の 目 的 は 、 非 腐 食 性 の 安 価 な 不 均 一 系 触 媒 、 す な わ ち tert－ ブ ト キ シ ド 、 イ ソ プ
ロ ポ キ シ ド 、 エ ト キ シ ド お よ び メ ト キ シ ド の ア ニ オ ン と 交 換 さ せ た 層 状 複 水 酸 化 物 の 使 用
方 法 を 提 供 す る こ と で あ る 。
【 手 続 補 正 ３ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ １ ５
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ １ ５ 】
　 本 発 明 の 別 の 態 様 に お い て 、 第 ３ 級 ア ミ ン は 一 般 式 ： Ｒ 1 Ｒ 2 Ｎ Ｒ 3 （ 式 中 、 Ｒ 1 、 Ｒ 2 お
よ び Ｒ 3 は 、 互 い に 同 じ で あ る か ま た は 異 な り 、 炭 素 原 子 数 １ ～ ２ ４ の ア ル キ ル 、 ア ル ケ
ニ ル お よ び ア ラ ル キ ル か ら 選 ば れ る 直 鎖 ま た は 枝 分 か れ 基 で あ る ） に よ り 表 さ れ る も の 、
好 ま し く は 、 ジ メ チ ル デ シ ル ア ミ ン 、 ジ メ チ ル ド シ ル ア ミ ン お よ び ジ メ チ ル ベ ン ジ ル ア
ミ ン イ ミ ダ ゾ リ ン ピ リ ジ ン 類 ； Ｎ － 置 換 ピ ペ ラ ジ ン 類 ； お よ び Ｎ － メ チ ル モ
ル ホ リ ン 等 の Ｎ － 置 換 モ ル ホ リ ン 類 か ら 選 ば れ る も の で あ る 。
【 手 続 補 正 ４ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ １ ８
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
　 　 　 【 ０ ０ １ ８ 】
　 　 【 発 明 の 実 施 の 形 態 】
　 本 発 明 は 、 連 続 攪 拌 の 下 で １ ０ ～ ６ ５ ℃ の 範 囲 内 の 温 度 で 有 機 溶 剤 中 で 触 媒 と し て の te
rt－ ブ ト キ シ ド 、 エ ト キ シ ド 、 イ ソ プ ロ ポ キ シ ド お よ び メ ト キ シ ド か ら な る 群 か ら 選 ば れ
る ア ニ オ ン と 交 換 さ せ た 層 状 複 水 酸 化 物 で あ る リ サ イ ク ル 可 能 な 不 均 一 系 触 媒 の 存 在 下 に
、 ベ ン ゾ ニ ト リ ル 、 プ ロ ピ オ ニ ト リ ル 、 イ ソ ブ チ ロ ニ ト リ ル 、 ベ ン ズ ア ミ ド お よ び イ ソ ブ
チ ル ア ミ ド か ら な る 群 か ら 選 ば れ る 添 加 剤 の 存 在 下 、 第 ３ 級 ま た は 第 ２ 級 ア ミ ン を オ キ シ
ダ ン ト と し て の 過 酸 化 水 素 と １ ～ ２ 時 間 反 応 さ せ 、 生 成 物 を 簡 単 な 濾 過 に よ り 分 離 し 、 そ
し て そ の 後 に 既 知 の 方 法 に よ り 溶 剤 を 蒸 発 さ せ 、 再 利 用 の た め に 添 加 剤 を 回 収 す る こ と を
含 む 、 非 常 に 高 い 品 質 を 有 す る ア ミ ン オ キ シ ド の 改 良 さ れ た 製 造 方 法 を 提 供 す る 。 使 用 さ
れ る 不 均 一 系 触 媒 は 、 tert－ ブ ト キ シ ド 、 イ ソ プ ロ ポ キ シ ド 、 エ ト キ シ ド お よ び メ ト キ シ
ド か ら な る 群 か ら 選 ば れ る ア ニ オ ン と 交 換 さ せ た 層 状 複 水 酸 化 物 で あ っ て 、 式 Ｉ ： ［ Ｍ I I

( 1 - x ) Ｍ
I I I

x （ Ｏ Ｈ ） 2 ］ ［ Ｍ n - ］ x / 2 ・ ｚ Ｈ 2 Ｏ に よ り 表 さ れ る も の で あ る 。 こ の 層 状 複 水
酸 化 物 は 式 II： ［ Ｍ I I

( 1 - x ) Ｍ
I I I

x （ Ｏ Ｈ ） 2 ］ ［ Ａ n - ］ x / 2 ・ ｚ Ｈ 2 Ｏ に よ り 表 さ れ る Ｌ Ｄ
Ｈ か ら 誘 導 さ れ る 。 た だ し 、 Ｍ n - は tert－ ブ ト キ シ ド 、 イ ソ プ ロ ポ キ シ ド 、 エ ト キ シ ド お
よ び メ ト キ シ ド の ア ニ オ ン で あ り 、 Ａ n - は 硝 酸 イ オ ン 、 塩 化 物 イ オ ン お よ び 炭 酸 イ オ ン か
ら 選 ば れ る 格 子 間 ア ニ オ ン で あ り 、 Ｍ I I は Ｍ ｇ 2 + ， Ｍ ｎ 2 + ， Ｆ ｅ 2 + ， Ｖ 2 + ， Ｃ ｏ 2 + ， Ｎ ｉ
2 + ， Ｃ ｕ 2 + ， Ｚ ｎ 2 + ， Ｐ ｄ 2 + ま た は Ｃ ａ 2 + か ら な る 群 か ら 選 ば れ る ２ 価 カ チ オ ン で あ り 、
Ｍ I I I は Ａ ｌ 3 + ， Ｃ ｒ 3 + ， Ｖ 3 + ， Ｍ ｎ 3 + ， Ｆ ｅ 3 + ， Ｃ ｏ 3 + ， Ｎ ｉ 3 + ， Ｒ ｈ 3 + ， Ｒ ｕ 3 + ， Ｇ
ａ 3 + ま た は Ｌ ａ 3 + か ら な る 群 か ら 選 ば れ る ３ 価 イ オ ン で あ る 。 使 用 さ れ る 第 ３ 級 ア ミ ン は
一 般 式 ： Ｒ 1 Ｒ 2 Ｎ Ｒ 3 （ 式 中 、 Ｒ 1 、 Ｒ 2 お よ び Ｒ 3 は 、 互 い に 同 じ で あ っ て も 異 な っ て い て
も よ く 、 炭 素 原 子 数 １ ～ ２ ４ の ア ル キ ル 、 ア ル ケ ニ ル お よ び ア ラ ル キ ル か ら 選 ば れ る 直 鎖
ま た は 枝 分 か れ 基 で あ る ） に よ り 表 さ れ る も の で 、 Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル デ シ ル ア ミ ン 、 Ｎ ，
Ｎ － ジ メ チ ル ド デ シ ル ア ミ ン お よ び Ｎ ， Ｎ － ジ メ チ ル ベ ン ジ ル ア ミ ン 、 ト リ エ チ ル ア ミ ン
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デ
； 並 び に 類 、



、 ト リ ブ チ ル ア ミ ン 、 並 び に イ ミ ダ ゾ リ ン 類 、 Ｎ － 置 換 ピ ペ ラ ジ ン 類 、 Ｎ －
置 換 ピ ペ ジ ン 類 ま た は Ｎ － 置 換 モ ル ホ リ ン 類 、 例 え ば Ｎ － メ チ ル モ ル ホ リ ン か ら 選 ば れ
る 環 状 ア ミ ン か ら 選 ば れ る 。 使 用 さ れ る 第 ２ 級 ア ミ ン は 一 般 式 ： Ｒ 1 Ｒ 2 Ｎ Ｈ （ 式 中 、 Ｒ 1

お よ び Ｒ 2 は 、 互 い に 同 じ で あ っ て も 異 な っ て い て も よ く 、 炭 素 原 子 数 １ ～ ２ ４ の ア ル キ
ル 、 ア ル ケ ニ ル お よ び ア ラ ル キ ル か ら 選 ば れ る 直 鎖 ま た は 枝 分 か れ 基 で あ る ） に よ り 表 さ
れ る も の ジ ブ チ ル ア ミ ン 、 ジ ベ ン ジ ル ア ミ ン 、 Ｎ － ベ ン ジ ル フ ェ ネ チ ル ア ミ ン 、

Ｎ － フ ェ ニ ル ベ ン ジ ル ア ミ ン 、 並 び に ピ ペ リ ジ ン 、 １ ， ２ ， ３ ， ４ － テ ト ラ ヒ ド ロ イ
ソ キ ノ リ ン か ら 選 ば れ る 環 状 ア ミ ン か ら 選 ば れ る 。 本 発 明 の 過 酸 化 水 素 水 は 、 制 御 さ れ た
方 式 で ０ ～ １ ５ 分 間 の 時 間 で 徐 々 に 添 加 さ れ る 。 系 に 導 入 さ れ る 触 媒 は 、 ６ ～ １ ４ 質 量 ％
の tert－ ブ ト キ シ ド 、 イ ソ プ ロ ポ キ シ ド 、 エ ト キ シ ド お よ び メ ト キ シ ド か ら 選 ば れ る ア ル
コ キ シ ド の ア ニ オ ン で あ る 。 有 機 溶 剤 は 、 好 ま し く は メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 イ ソ プ ロ
パ ノ ー ル 、 １ － プ ロ パ ノ ー ル 、 １ － ブ タ ノ ー ル 、 ２ － ブ タ ノ ー ル お よ び tert－ ブ チ ル ア ル
コ ー ル 、 ア セ ト ニ ト リ ル 、 テ ト ラ ヒ ド ロ フ ラ ン 、 ジ ク ロ ロ メ タ ン 、 ジ ク ロ ロ エ タ ン で あ る
。
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