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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）農薬的有効量の少なくとも１種の式（Ｉ）の化合物
【化１】

（式中、
Ｑは以下の（ｉ）であり、
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【化２】

Ｘ、ＹおよびＺは、相互に独立して、Ｃ1~4アルキル、Ｃ3~6シクロアルキル、Ｃ1~4ハロ
アルキル、Ｃ1~4アルコキシ、ハロゲン、フェニル、または、Ｃ1~4アルキル、Ｃ1~4ハロ
アルキル、ハロゲンもしくはシアノで置換されたフェニルであり；
ｍおよびｎは、相互に独立して、０、１、２または３であり、かつ、ｍ＋ｎは、０、１、
２または３であり；
Ｇは、水素、金属、アンモニウム、スルホニウム塩、基－Ｃ（Ｘa）－Ｒaまたは－Ｃ（Ｘ
b）－Ｘc－Ｒbであり；
　ここで、Ｘa、ＸbおよびＸcは、相互に独立して、酸素または硫黄であり；
　Ｒaは、Ｈ、Ｃ1～Ｃ18アルキル、Ｃ2～Ｃ18アルケニル、Ｃ2～Ｃ18アルキニル、Ｃ1～
Ｃ10ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ10シアノアルキル、Ｃ1～Ｃ10ニトロアルキル、Ｃ1～Ｃ10ア
ミノアルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノＣ

1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ7シクロアルキルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルコキシＣ1～
Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ5アルケニルオキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ5アルキニルＣ1～Ｃ

5オキシアルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルチオＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルスルフィ
ニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルスルホニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8アルキ
ルジエンアミノキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、
Ｃ1～Ｃ5アルコキシカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、アミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、
Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノカルボ
ニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルカルボニルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｎ－Ｃ1

～Ｃ5アルキルカルボニル－Ｎ－Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ6ト
リアルキルシリルＣ1～Ｃ5アルキル、フェニルＣ1～Ｃ5アルキル（ここで、フェニルは、
任意により、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3

ハロアルコキシ、Ｃ1～Ｃ3アルキルチオ、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アル
キルスルホニル、ハロゲン、シアノにより、または、ニトロにより置換されていてもよい
）、ヘテロアリールＣ1～Ｃ5アルキル（ここで、ヘテロアリールは、任意により、Ｃ1～
Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、
Ｃ1～Ｃ3アルキルチオ、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルホニル、
ハロゲン、シアノにより、または、ニトロにより置換されていてもよい）、Ｃ2～Ｃ5ハロ
アルケニル、Ｃ3～Ｃ8シクロアルキル、フェニル、または、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3

ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、ハロゲン、シアノあるい
はニトロによって置換されているフェニル、ヘテロアリール、または、Ｃ1～Ｃ3アルキル
、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、ハロゲン、シ
アノあるいはニトロにより置換されているヘテロアリールであり、ならびに
　Ｒbは、Ｃ1～Ｃ18アルキル、Ｃ3～Ｃ18アルケニル、Ｃ3～Ｃ18アルキニル、Ｃ2～Ｃ10

ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ10シアノアルキル、Ｃ1～Ｃ10ニトロアルキル、Ｃ2～Ｃ10アミノ
アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノＣ1～
Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ7シクロアルキルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルコキシＣ1～Ｃ5

アルキル、Ｃ3～Ｃ5アルケニルオキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ5アルキニルオキシＣ1

～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルチオＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルスルフィニ
ルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルスルホニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8アルキル
ジエンアミノキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ
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1～Ｃ5アルコキシカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、アミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ

1～Ｃ5アルキルアミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノカルボニ
ルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルカルボニルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｎ－Ｃ1～
Ｃ5アルキルカルボニル－Ｎ－Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ6トリ
アルキルシリルＣ1～Ｃ5アルキル、フェニルＣ1～Ｃ5アルキル（ここで、フェニルは、任
意により、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハ
ロアルコキシ、Ｃ1～Ｃ3アルキルチオ、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アルキ
ルスルホニル、ハロゲン、シアノにより、または、ニトロにより置換されていてもよい）
、ヘテロアリールＣ1～Ｃ5アルキル、（ここで、ヘテロアリールは、任意により、Ｃ1～
Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、
Ｃ1～Ｃ3アルキル－チオ、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルホニル
、ハロゲン、シアノにより、または、ニトロにより置換されていてもよい）、Ｃ3～Ｃ5ハ
ロアルケニル、Ｃ3～Ｃ8シクロアルキル、フェニル、または、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～
Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロ－アルコキシ、ハロゲン、シアノ
あるいはニトロにより置換されているフェニル、ヘテロアリール、または、Ｃ1～Ｃ3アル
キル、Ｃ1～3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、ハロゲン、
シアノあるいはニトロにより置換されているヘテロアリールであり、
Ｒは、水素、Ｃ1~6アルキル、Ｃ1~6ハロアルキル、Ｃ1~6シアノアルキル、ベンジル、Ｃ1

~4アルコキシ（Ｃ1~4）アルキル、Ｃ1~4アルコキシ（Ｃ1~4）アルコキシ（Ｃ1~4）アルキ
ルまたはＧから選択される基であり；
Ａは、Ｃ1~6アルキルである）
または、農芸化学的に許容可能な塩もしくはそのＮ－オキシドである）、および
（ｂ）毒性緩和剤
　を含み、式Ｉの化合物対毒性緩和剤の比が２０：１～０．５：１５である殺害虫組成物
。
【請求項２】
　前記毒性緩和剤が、クロキントセットメキシル、クロキントセット酸もしくはその塩、
メフェンピル－ジエチル、メフェンピル二酸、イソキサジフェン－エチル、イソキサジフ
ェン酸、シプロスルファミドまたはＮ－（２－メトキシベンゾイル）－４－［（メチルア
ミノカルボニル）アミノ］－ベンゼンスルホンアミドである、請求項１に記載の組成物。
【請求項３】
　前記毒性緩和剤が、クロキントセットメキシル、クロキントセット酸もしくはその塩、
メフェンピル－ジエチル、メフェンピル二酸またはＮ－（２－メトキシベンゾイル）－４
－［（メチルアミノカルボニル）アミノ］－ベンゼンスルホンアミドである、請求項２に
記載の組成物。
【請求項４】
　式（Ｉ）の化合物対毒性緩和剤の前記比が１５：１～１：１０である、請求項１～３の
いずれか１項に記載の組成物。
【請求項５】
　有害生物の駆除および防除方法であって、前記有害生物または前記有害生物の生息地ま
たは前記有害生物による襲撃に感受性である前記植物もしくはその種子を、殺虫的に、殺
線虫的にまたは殺軟体動物的に有効量の請求項１～４のいずれか１項に記載の組成物で処
理するステップを含む方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、新規の農薬、特に殺虫性、殺ダニ性、殺軟体動物性および殺線虫性組成物、
ならびに、これらの、昆虫、ダニ類、軟体および線虫有害生物などの有害生物を駆除およ
び防除するための使用方法に関する。
【背景技術】
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【０００２】
　作物植物またはその生息地への農薬組成物の適用は、例えば、有害生物防除剤の濃度と
、適用モード、作物植物、土壌の性質、ならびに、光への露出期間、温度および降水量な
どの気候条件との依存関係に応じて、作物植物への顕著な損傷を引き起こしてしまう可能
性がある。これらの問題に対処するために、種々の物質が、有害生物防除剤の損傷作用か
ら作物植物を保護することが可能である毒性緩和剤として提案されている。所与の毒性緩
和剤は、度々、作物植物および有害生物防除剤の両方に関して、ならびに、いくつかの場
合においては適用モードにおける依存関係に関してもきわめて特異的な作用を有すること
が見出された。これは、特定の毒性緩和剤は、度々、特定の作物植物および特定のクラス
の有害生物防除剤または特定の有害生物防除剤に対してのみ好適であることを意味する。
【０００３】
　驚くべきことに、一定の農薬環式ジオン化合物の殺草作用を、防除されるべき有害生物
に対する有害生物防除作用を実質的に損なうことなく顕著に低減させることが可能である
ことが見出された。
【発明の概要】
【課題を解決するための手段】
【０００４】
　従って、本発明は、
（ａ）農薬的有効量の少なくとも１種の式Ｉの化合物
【化１】

（式中、Ｑはｉまたはｉｉまたはｉｉｉであり、
【化２】

Ｘ、ＹおよびＺは、相互に独立して、Ｃ1~4アルキル、Ｃ3~6シクロアルキル、Ｃ1~4ハロ
アルキル、Ｃ1~4アルコキシ、ハロゲン、フェニル、または、Ｃ1~4アルキル、Ｃ1~4ハロ
アルキル、ハロゲンあるいはシアノで置換されたフェニルであり；
ｍおよびｎは、相互に独立して、０、１、２または３であり、かつ、ｍ＋ｎは、０、１、
２または３であり；
Ｇは、水素、金属、アンモニウム、スルホニウム塩または保護基であり；
Ｒは、水素、Ｃ1~6アルキル、Ｃ1~6ハロアルキル、Ｃ1~6シアノアルキル、ベンジル、Ｃ1
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~4アルコキシ（Ｃ1~4）アルキル、Ｃ1~4アルコキシ（Ｃ1~4）アルコキシ（Ｃ1~4）アルキ
ルまたはＧから選択される基であり；
Ａは、Ｃ1~6アルキル、Ｃ1~6ハロアルキル、Ｃ3~6シクロアルキル、Ｃ3~6シクロアルキル
（Ｃ1~4）アルキルまたはＣ3~6シクロアルキル－（Ｃ1~4）アルキルであって、ここで、
シクロアルキル部分はメチレン基がＯ、ＳあるいはＮＲ0によって置換されており、ここ
で、Ｒ0はＣ1~6アルキルもしくはＣ1~6アルコキシであるか、または、Ａは、Ｃ2~6アルケ
ニル、Ｃ2~6ハロアルケニル、Ｃ3~6アルキニル、Ｃ1~6シアノアルキル、ベンジル、Ｃ1~4

アルコキシ（Ｃ1~4）アルキル、Ｃ1~4アルコキシ（Ｃ1~4）アルコキシ（Ｃ1~4）アルキル
、オキセタニル、テトラヒドロフラニル、テトラヒドロピラニル、Ｃ1~6アルキルカルボ
ニル、Ｃ1~6アルコキシカルボニル、Ｃ3~6シクロアルキルカルボニル、Ｎ－ジ（Ｃ1~6ア
ルキル）カルバモイル、ベンゾイル、Ｃ1~6アルキルスルホニル、フェニルスルホニル、
Ｃ1~4アルキルチオ（Ｃ1~4）アルキル、Ｃ1~4アルキルスルフィニル（Ｃ1~4）アルキルあ
るいはＣ1~4アルキルスルホニル（Ｃ1~4）アルキルであり；および、Ｑがｉｉである場合
、Ａもまた、水素、フラニル－（Ｃ1~4）アルキル、テトラヒドロ－チオフラニル、テト
ラヒドロ－チオピラニルあるいは１－（Ｃ1~4）アルコキシ－ピペリジン－４－イルであ
り得；ならびに
Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は、相互に独立して、水素もしくはメチルであるか；
または、農芸化学的に許容可能な塩もしくはそのＮ－オキシドである）、および
（ｂ）毒性緩和剤を含み、式Ｉの化合物対毒性緩和剤の比が２０：１～０．５：１５であ
る農薬組成物に関する。
【発明を実施するための形態】
【０００５】
　式Ｉの化合物において、各アルキル部分は、単独でもしくはより大きな基の一部として
、直鎖もしくは分岐鎖であり、例えば、メチル、エチル、ｎ－プロピル、ｎ－ブチル、イ
ソ－プロピル、ｓｅｃ－ブチル、イソ－ブチル、ｔ－ブチル、ｎ－ペンチル、イソ－ペン
チルおよびｎ－ヘキシルである。
【０００６】
　アルコキシ基は、好ましくは、１～４個の炭素原子の好ましい鎖長を有する。アルコキ
シは、例えば、メトキシ、エトキシ、プロポキシ、ｉ－プロポキシ、ｎ－ブトキシ、イソ
ブトキシ、ｓｅｃ－ブトキシおよびｔ－ブトキシである。このような基は、アルコキシア
ルキルおよびアルコキシアルコキシアルキルなどのより大きな基の一部であることが可能
である。アルコキシアルキル基は、好ましくは、１～４個の炭素原子の鎖長を有する。ア
ルコキシアルキルは、例えば、メトキシメチル、メトキシエチル、エトキシメチル、エト
キシエチル、ｎ－プロポキシメチル、ｎ－プロポキシエチルまたはイソプロポキシメチル
である。
【０００７】
　ハロゲンは、一般にフッ素、塩素、臭素またはヨウ素である。これはまた、それぞれ、
ハロアルキルなどの他の意味との組み合わせにおけるハロゲンに対しても適応される。
【０００８】
　ハロアルキル基は、好ましくは、１～６個の炭素原子の鎖長を有する。ハロアルキルは
、例えば、フルオロメチル、ジフルオロメチル、トリフルオロメチル、クロロメチル、ジ
クロロメチル、トリクロロメチル、２，２，２－トリフルオロエチル、２－フルオロエチ
ル、２－クロロエチル、ペンタフルオロエチル、１，１－ジフルオロ－２，２，２－トリ
クロロエチル、２，２，３，３－テトラフルオロエチルおよび２，２，２－トリクロロエ
チル；好ましくは、トリクロロ－メチル、ジフルオロクロロメチル、ジフルオロメチル、
トリフルオロメチルおよびジクロロフルオロメチルである。
【０００９】
　シクロアルキル基は、好ましくは、３～６個の環炭素原子を有し、例えばシクロプロピ
ル、シクロブチル、シクロペンチルおよびシクロヘキシルである。これらの環において、
メチレン基は酸素および／または硫黄原子によって置換されていることが可能であり、こ
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れにより、例えば、オキセタニル、テトラヒドロフラニル、テトラヒドロピラニル、フラ
ニル、テトラヒドロ－チオフラニルおよびテトラヒドロ－チオピラニル環がもたらされる
。
【００１０】
　フェニルはまた、ベンジルなどの置換基の一部として、好ましくはアルキル、ハロアル
キルまたはハロゲン基によって置換されていてもよい。この場合、置換基は、オルト位、
メタ位および／またはパラ位にあることが可能である。好ましい置換基の位置は、環結合
点に対してオルト位およびパラ位である。
【００１１】
　保護基Ｇは、生化学的、化学的または物理的プロセスの１つもしくはこれらの組み合わ
せによって除去されて式Ｉの化合物を得ることが可能であるよう選択され、ここで、Ｇは
、被処理領域または植物への適用の前、その最中、または、その後において水素である。
これらのプロセスの例としては、酵素開裂、化学加水分解および光分解が挙げられる。こ
のような基Ｇを有する化合物は、処理される植物のクチクラへの向上した浸透、作物の高
い許容性、他の除草剤、除草剤毒性緩和剤、植物成長調節剤、殺菌・殺カビ剤あるいは殺
虫剤中を含有する配合混合物における向上した親和性もしくは安定性、または、土壌中へ
の浸出の低減などの一定の利点を提供し得る。
【００１２】
　このような保護基は、例えば、国際公開第０８／０７１４０５号パンフレット、国際公
開第０９／０７４３１４号パンフレット、国際公開第０９／０４９８５１号パンフレット
、国際公開第１０／０６３６７０号パンフレットおよび国際公開第１０／０６６７８０号
パンフレットから技術分野において公知である。
【００１３】
　特に、保護基Ｇは、基－Ｃ（Ｘa）－Ｒaまたは－Ｃ（Ｘb）－Ｘc－Ｒbであり、Ｘa、Ｒ
a、Ｘb、ＸcおよびＲbは、上記に定義されているとおりである。ここで、Ｘa、Ｘbおよび
Ｘcは、相互に独立して、酸素または硫黄であり；Ｒaは、Ｈ、Ｃ1～Ｃ18アルキル、Ｃ2～
Ｃ18アルケニル、Ｃ2～Ｃ18アルキニル、Ｃ1～Ｃ10ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ10シアノアル
キル、Ｃ1～Ｃ10ニトロアルキル、Ｃ1～Ｃ10アミノアルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノＣ

1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ7シクロアルキル
Ｃ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルコキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ5アルケニルオキシＣ

1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ5アルキニルＣ1～Ｃ5オキシアルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルチオＣ

1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルスルフィニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルス
ルホニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8アルキルジエンアミノキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1

～Ｃ5アルキルカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルコキシカルボニルＣ1～Ｃ5ア
ルキル、アミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノカルボニルＣ1～
Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキ
ルカルボニルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｎ－Ｃ1～Ｃ5アルキルカルボニル－Ｎ－Ｃ1～Ｃ5

アルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ6トリアルキルシリルＣ1～Ｃ5アルキル、フェ
ニルＣ1～Ｃ5アルキル（ここで、フェニルは、任意により、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3

ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、Ｃ1～Ｃ3アルキルチオ、
Ｃ1～Ｃ3アルキルスルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルホニル、ハロゲン、シアノにより
、または、ニトロにより置換されていてもよい）、ヘテロアリールＣ1～Ｃ5アルキル（こ
こで、ヘテロアリールは、任意により、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1

～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、Ｃ1～Ｃ3アルキルチオ、Ｃ1～Ｃ3アルキル
スルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルホニル、ハロゲン、シアノにより、または、ニトロ
により置換されていてもよい）、Ｃ2～Ｃ5ハロアルケニル、Ｃ3～Ｃ8シクロアルキル、フ
ェニル、または、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1

～Ｃ3ハロアルコキシ、ハロゲン、シアノあるいはニトロによって置換されているフェニ
ル、ヘテロアリール、または、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アル
コキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、ハロゲン、シアノあるいはニトロにより置換されてい
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Ｒbは、Ｃ1～Ｃ18アルキル、Ｃ3～Ｃ18アルケニル、Ｃ3～Ｃ18アルキニル、Ｃ2～Ｃ10ハ
ロアルキル、Ｃ1～Ｃ10シアノアルキル、Ｃ1～Ｃ10ニトロアルキル、Ｃ2～Ｃ10アミノア
ルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノＣ1～Ｃ5

アルキル、Ｃ3～Ｃ7シクロアルキルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルコキシＣ1～Ｃ5アル
キル、Ｃ3～Ｃ5アルケニルオキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ5アルキニルオキシＣ1～Ｃ5

アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルチオＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルスルフィニルＣ1

～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルスルホニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8アルキルジエ
ンアミノキシＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～
Ｃ5アルコキシカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、アミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～
Ｃ5アルキルアミノカルボニルＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ2～Ｃ8ジアルキルアミノカルボニル
Ｃ1～Ｃ5アルキル、Ｃ1～Ｃ5アルキルカルボニルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｎ－Ｃ1～Ｃ5

アルキルカルボニル－Ｎ－Ｃ1～Ｃ5アルキルアミノＣ1～Ｃ5アルキル、Ｃ3～Ｃ6トリアル
キルシリルＣ1～Ｃ5アルキル、フェニルＣ1～Ｃ5アルキル（ここで、フェニルは、任意に
より、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロア
ルコキシ、Ｃ1～Ｃ3アルキルチオ、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アルキルス
ルホニル、ハロゲン、シアノにより、または、ニトロにより置換されていてもよい）、ヘ
テロアリールＣ1～Ｃ5アルキル、（ここで、ヘテロアリールは、任意により、Ｃ1～Ｃ3ア
ルキル、Ｃ1～Ｃ3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、Ｃ1～
Ｃ3アルキル－チオ、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルフィニル、Ｃ1～Ｃ3アルキルスルホニル、ハ
ロゲン、シアノにより、または、ニトロにより置換されていてもよい）、Ｃ3～Ｃ5ハロア
ルケニル、Ｃ3～Ｃ8シクロアルキル、フェニル、または、Ｃ1～Ｃ3アルキル、Ｃ1～Ｃ3ハ
ロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロ－アルコキシ、ハロゲン、シアノあるい
はニトロにより置換されているフェニル、ヘテロアリール、または、Ｃ1～Ｃ3アルキル、
Ｃ1～3ハロアルキル、Ｃ1～Ｃ3アルコキシ、Ｃ1～Ｃ3ハロアルコキシ、ハロゲン、シアノ
あるいはニトロにより置換されているヘテロアリールである。
【００１４】
　Ｇは、水素、好ましくはアルカリ金属もしくはアルカリ土類金属である金属、または、
アンモニウムもしくはスルホニウム塩基であることが好ましく、ここで、水素が特に好ま
しい。
【００１５】
　置換基の性質に応じて、式Ｉの化合物は異なる異性形態で存在し得る。Ｇが水素である
場合、例えば、式Ｉの化合物は異なる互変異性形態で存在し得る。
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【化３】

【００１６】
　本発明は、すべての異性体および互変異性体、ならびに、すべての割合におけるこれら
の混合物を含む。また、置換基が二重結合を含有する場合、シス－およびトランス異性体
が存在していることが可能である。これらの異性体もまた、特許請求されている式Ｉの化
合物の範囲内である。
【００１７】
　本発明は、遷移金属、アルカリ金属およびアルカリ土類金属塩基、アミン、第４級アン
モニウム塩基または第３級スルホニウム塩基と共に式Ｉの化合物が形成下能である農学的
に許容可能な塩も網羅する。
【００１８】
　遷移金属、アルカリ金属およびアルカリ土類金属塩形態のうち、銅、鉄、リチウム、ナ
トリウム、カリウム、マグネシウムおよびカルシウムの水酸化物、ならびに、好ましくは
、ナトリウムおよびカリウムの水酸化物、重炭酸塩および炭酸塩が特に記載されるべきで
ある。
【００１９】
　アンモニウム塩の形成に好適なアミンの例としては、例えばメチルアミン、エチルアミ
ン、ｎ－プロピルアミン、ｉ－プロピルアミン、４種のブチルアミン異性体、ｎ－アミル
アミン、ｉ－アミルアミン、ヘキシルアミン、ヘプチルアミン、オクチル－アミン、ノニ
ルアミン、デシルアミン、ペンタデシルアミン、ヘキサデシルアミン、ヘプタデシルアミ
ン、オクタデシルアミン、メチルエチルアミン、メチルイソプロピルアミン、メチルヘキ
シルアミン、メチル－ノニルアミン、メチルペンタデシルアミン、メチルオクタデシルア
ミン、エチルブチルアミン、エチルヘプチルアミン、エチルオクチルアミン、ヘキシルヘ
プチルアミン、ヘキシルオクチルアミン、ジメチルアミン、ジエチルアミン、ジ－ｎ－プ
ロピルアミン、ジ－ｉ－プロピルアミン、ジ－ｎ－ブチルアミン、ジ－ｎ－アミルアミン
、ジ－ｉ－アミルアミン、ジヘキシル－アミン、ジヘプチルアミン、ジオクチルアミン、
エタノールアミン、ｎ－プロパノールアミン、ｉ－プロパノールアミン、Ｎ，Ｎ－ジエタ
ノールアミン、Ｎ－エチルプロパノールアミン、Ｎ－ブチルエタノールアミン、アリルア
ミン、ｎ－ブタ－２－エニル－アミン、ｎ－ペンタ－２－エニルアミン、２，３－ジメチ
ルブタ－２－エニルアミン、ジブタ－２－エニルアミン、ｎ－ヘキサ－２－エニル－アミ
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ン、プロピレンジアミン、トリメチルアミン、トリエチルアミン、トリ－ｎ－プロピルア
ミン、トリ－ｉ－プロピルアミン、トリ－ｎ－ブチルアミン、トリ－ｉ－ブチルアミン、
トリ－ｓｅｃ－ブチルアミン、トリ－ｎ－アミルアミン、メトキシエチルアミンおよびエ
トキシエチルアミンといった第１級、第２級および第３級Ｃ1～Ｃ18アルキルアミン、Ｃ1

～Ｃ4ヒドロキシアルキルアミンおよびＣ2～Ｃ4アルコキシアルキル－アミンなどのアン
モニア；例えばピリジン、キノリン、イソキノリン、モルホリン、ピペリジン、ピロリジ
ン、インドリン、キヌクリジンおよびアゼピンといった複素環式アミン；例えばアニリン
、メトキシアニリン、エトキシアニリン、ｏ－、ｍ－およびｐ－トルイジン、フェニレン
－ジアミン、ベンジジン、ナフチルアミンならびにｏ－、ｍ－およびｐ－クロロアニリン
といった第１級アリールアミンが挙げられるが；特にトリエチル－アミン、ｉ－プロピル
アミンおよびジ－ｉ－プロピルアミンが挙げられる。
【００２０】
　塩形成に好適な好ましい第４級アンモニウム塩基は、例えば、式［Ｎ（ＲaＲbＲcＲd）
］ＯＨ（式中、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdが、各々独立して、水素またはＣ1～Ｃ4アルキル
である）に対応する。さらに好適な他のアニオンとのテトラアルキルアンモニウム塩基は
、例えば、イオン交換反応によって入手可能である。
【００２１】
　塩形成に好適な好ましい第３級スルホニウム塩基は、例えば、式［ＳＲeＲfＲg］ＯＨ
（式中、Ｒe、ＲfおよびＲgは、各々独立して、Ｃ1～Ｃ4アルキルである）に対応する。
水酸化トリメチルスルホニウムが特に好ましい。好適なスルホニウム塩基は、特にジアル
キルスルフィドといったチオエーテルと、ハロゲン化アルキルとの反応、続いて、イオン
交換反応による例えば水酸化物といった好適な塩基への転換により入手され得る。
【００２２】
　これらの式Ｉの化合物において、Ｇは上述のとおり金属、アンモニウムまたはスルホニ
ウム塩であり、従って、カチオンを表す場合、対応する陰電荷はＯ－Ｃ＝Ｃ－Ｃ＝Ｏ単位
にまたがって大きく非局在化されていることが理解されるべきである。
【００２３】
　式Ｉの化合物はまた塩形成の最中に形成され得る水和物を含む。
【００２４】
　本発明によれば、式Ｉの化合物は、クロキントセットメキシル、クロキントセット酸お
よびその塩、フェンクロラゾール－エチル、フェンクロラゾール酸およびその塩、メフェ
ンピル－ジエチル、メフェンピル二酸、イソキサジフェン－エチル、イソキサジフェン酸
、フリラゾール、フリラゾールＲ異性体、ベノキサコール、ジクロルミド、ＡＤ－６７、
オキサベトリニル、シオメトリニル、シオメトリニルＺ－異性体、フェンクロリム、シプ
ロスルファミド、ナフタル酸無水物、フルラゾール、Ｎ－（２－メトキシベンゾイル）－
４－［（メチルアミノカルボニル）アミノ］－ベンゼンスルホンアミド、ＣＬ３０４，４
１５、ジシクロノン、フルキソフェニム、ＤＫＡ－２４、Ｒ－２９１４８およびＰＰＧ－
１２９２から選択されることが好ましい毒性緩和剤と組み合わされて用いられる。薬害軽
減効果はまた、式Ｉの化合物と、ダイムロン、ＭＣＰＡ、メコプロップおよびメコプロッ
プ－Ｐとの混合物で見ることが可能である。それ故、式Ｉの化合物と毒性緩和剤との好ま
しい組み合わせは、式Ｉの化合物＋クロキントセットメキシル、式Ｉの化合物＋クロキン
トセット酸およびその塩、式Ｉの化合物＋フェンクロラゾール－エチル、式Ｉの化合物＋
フェンクロラゾール酸およびその塩、式Ｉの化合物＋メフェンピル－ジエチル、式Ｉの化
合物＋メフェンピル二酸、式Ｉの化合物＋イソキサジフェン－エチル、式Ｉの化合物＋イ
ソキサジフェン酸、式Ｉの化合物＋フリラゾール、式Ｉの化合物＋フリラゾールＲ異性体
、式Ｉの化合物＋ベノキサコール、式Ｉの化合物＋ジクロルミド、式Ｉの化合物＋ＡＤ－
６７、式Ｉの化合物＋オキサベトリニル、式Ｉの化合物＋シオメトリニル、式Ｉの化合物
＋シオメトリニルＺ－異性体、式Ｉの化合物＋フェンクロリム、式Ｉの化合物＋シプロス
ルファミド、式Ｉの化合物＋ナフタル酸無水物、式Ｉの化合物＋フルラゾール、式Ｉの化
合物＋Ｎ－（２－メトキシベンゾイル）－４－［（メチルアミノカルボニル）アミノ］－
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ベンゼンスルホンアミド、式Ｉの化合物＋ＣＬ３０４，４１５、式Ｉの化合物＋ジシクロ
ノン、式Ｉの化合物＋フルキソフェニム、式Ｉの化合物＋ＤＫＡ－２４、式Ｉの化合物＋
Ｒ－２９１４８および式Ｉの化合物＋ＰＰＧ－１２９２、式Ｉの化合物＋ダイムロン、式
Ｉの化合物＋ＭＣＰＡ、式Ｉの化合物＋メコプロップおよび式Ｉの化合物＋メコプロップ
－Ｐの混合物であり、ここで、これらの組み合わせにおいて、式Ｉの化合物対毒性緩和剤
の比は、２０：１～０．５：１５の範囲である。
【００２５】
　上述の毒性緩和剤は、例えば、Ｐｅｓｔｉｃｉｄｅ　Ｍａｎｕａｌ，Ｔｗｅｌｆｔｈ　
Ｅｄｉｔｉｏｎ，Ｂｒｉｔｉｓｈ　Ｃｒｏｐ　Ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ　Ｃｏｕｎｃｉｌ，
２０００、または、他の容易に入手可能な情報源において記載されている。Ｒ－２９１４
８は、例えばＰ．Ｂ．Ｇｏｌｄｓｂｒｏｕｇｈ　ｅｔ　ａｌ．，Ｐｌａｎｔ　Ｐｈｙｓｉ
ｏｌｏｇｙ，（２００２），Ｖｏｌ．１３０　ｐｐ．１４９７－１５０５および参考文献
に記載されており、ＰＰＧ－１２９２は国際公開第０９２１１７６１号パンフレットから
公知であり、Ｎ－（２－メトキシベンゾイル）－４－［（メチルアミノカルボニル）アミ
ノ］ベンゼンスルホンアミドは欧州特許３６５４８４号明細書から公知である。ＤＫＡ－
２４はドイツ国特許出願公開第Ａ－３４２６５４１号明細書から公知であり、ＣＬ３０４
４１５は欧州特許出願公開第Ａ－６１３６１８号明細書から公知である。
【００２６】
　好ましくは、これらの混合物において、式Ｉの化合物は、以下の表１～１１６、表１ｉ
ｉ～１０２ｉｉおよび表１ｉｉｉ～２２ｉｉｉに列挙されている化合物の１種である。
【００２７】
　好ましくは、式Ｉ対毒性緩和剤の比は１５：１～１：１０である。好ましくは、穀類に
おいて、式Ｉ対毒性緩和剤の比は１：１～１：８、より好ましくは１：１～１：４である
。好ましくは、イネにおいて、式Ｉ対毒性緩和剤の比は１５：１～１：１である。
【００２８】
　好ましくは、本発明による組成物において用いられる毒性緩和剤は、クロキントセット
メキシル、クロキントセット酸およびその塩、メフェンピル－ジエチル、メフェンピル二
酸、イソキサジフェン－エチル、イソキサジフェン酸、シプロスルファミドまたはＮ－（
２－メトキシベンゾイル）－４－［（メチルアミノカルボニル）アミノ］－ベンゼンスル
ホンアミドであり、より好ましくはクロキントセットメキシル、クロキントセット酸およ
びその塩、メフェンピル－ジエチル、メフェンピル二酸またはＮ－（２－メトキシベンゾ
イル）－４－［（メチルアミノカルボニル）アミノ］－ベンゼンスルホンアミドである。
【００２９】
　好ましくは、式Ｉの化合物において、置換基Ｒは、水素、Ｃ1~6アルキル、Ｃ1~6ハロア
ルキル、Ｃ2～Ｃ6アルケニル、Ｃ3～Ｃ6アルキニル、ベンジルまたはＣ1~4アルコキシ（
Ｃ1~4）アルキル、特に、水素、メチル、エチル、トリフルオロメチル、アリル、プロパ
ルギル、ベンジル、メトキシメチル、エトキシメチルまたはメトキシエチルである。
【００３０】
　好ましくは、Ｘ、ＹおよびＺは、ｍ＋ｎが１～３、特に、ｍ＋ｎが１～２である場合に
、Ｃ1～Ｃ4アルキル、Ｃ3～Ｃ6シクロアルキル、Ｃ1～Ｃ4アルコキシまたはハロゲン、特
にメチル、エチル、シクロプロピル、メトキシ、フルオロ、ブロモまたはクロロを示す。
【００３１】
　あるいは、ＹおよびＺは、ｍ＋ｎが１～３であり、特にｍ＋ｎが１～２である場合に、
相互に独立して、Ｃ1～Ｃ4アルキル、Ｃ3～Ｃ6シクロアルキル、Ｃ1~4アルコキシ、ハロ
ゲン、フェニル、または、Ｃ1~4アルキルもしくはハロゲンによって置換されているフェ
ニルを示し、特にメチル、エチル、シクロプロピル、メトキシ、フルオロ、クロロ、ブロ
モ、フェニル、または、特にフルオロもしくはクロロといったハロゲンで、特に４位で置
換されているフェニルを示す。
【００３２】
　式Ｉの化合物において、置換基Ａは、好ましくはＣ1~6アルキル、Ｃ1~6ハロアルキル、
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Ｃ3~6シクロアルキル、Ｃ3~6シクロアルキル（Ｃ1~4）アルキルあるいはＣ3~6シクロアル
キル（Ｃ1~4）アルキルであって、ここで、クロアルキル部分において、メチレン基はＯ
、ＳあるいはＮＲ0により置換されており、ここで、Ｒ0はＣ1~6アルキルもしくはＣ1~6ア
ルコキシであるか、または、Ａは、Ｃ2~6アルケニル、Ｃ3~6アルキニル、ベンジル、Ｃ1~

4アルコキシ（Ｃ1~4）アルキル、Ｃ1~4アルコキシ（Ｃ1~4）アルコキシ（Ｃ1~4）アルキ
ル、オキセタニル、テトラヒドロフラニル、テトラヒドロピラニルあるいはＣ1~4アルキ
ルチオ（Ｃ1~4）アルキルであって、特にメチル、エチル、イソプロピル、トリフルオロ
メチル、２，２，２－トリフルオロエチル、２，２－ジフルオロエチル、２－フルオロエ
チル、シクロプロピル、シクロブチル、シクロペンチル、シクロヘキシル、シクロプロピ
ルメチル、シクロブチルメチル、シクロペンチルメチル、シクロヘキシルメチル、オキセ
タン－３－イルメチル、テトラヒドロフラン－２－イルメチル、テトラヒドロピラン－２
－イルメチル、テトラヒドロフラン－３－イルメチル、テトラヒドロピラン－３－イルメ
チル、テトラヒドロピラン－４－イルメチル、アリル、プロパルギル、ベンジル、メトキ
シメチル、エトキシメチル、メトキシエチル、メトキシプロピル、メトキシエトキシメチ
ル、メトキシメトキシエチル、オキセタニル－３－イル、テトラヒドロフラン－２－イル
、テトラヒドロピラン－２－イル、テトラヒドロフラン－３－イル、テトラヒドロピラン
－４－イルあるいはメチルチオエチルであり；
Ｑがｉｉである場合、Ａはまた、好ましくは、水素、フラニル（Ｃ1~4）アルキル、テト
ラヒドロ－チオフラニル、テトラヒドロ－チオピラニルまたは１－（Ｃ1~4）アルコキシ
－ピペリジン－４－イルであり、特に水素、フラン－２－イルメチル、フラン－３－イル
メチル、テトラヒドロ－チオピラン－４－イルメチルまたは１－メトキシ－ピペリジン－
４－イルであり得る。
【００３３】
　式（Ｉ）の化合物の他の好ましい群において、Ｒは、水素、メチル、エチル、トリフル
オロメチル、アリル、プロパルギル、ベンジル、メトキシメチル、エトキシメチルまたは
メトキシエチルであり、Ｘは、メチル、エチル、シクロプロピル、メトキシ、フルオロ、
ブロモまたはクロロであり、ＹおよびＺは、相互に独立して、メチル、エチル、シクロプ
ロピル、メトキシ、フルオロ、クロロ、ブロモ、フェニル、または、ハロゲンもしくはＣ

1～Ｃ2アルキルにより置換されているフェニルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ａは
上記において割り当てられた意味を有する。
【００３４】
　式（Ｉ）の化合物の特定の好ましい群において、Ｒは、メチル、エチル、アリル、プロ
パルギル、メトキシメチルであり、Ｘは、メチル、エチル、シクロプロピル、メトキシ、
フルオロ、ブロモまたはクロロであり、ＹおよびＺは、相互に独立して、メチル、エチル
、シクロプロピル、メトキシ、フルオロ、クロロ、ブロモ、フェニル、または、ハロゲン
もしくはＣ1～Ｃ2アルキルにより置換されているフェニルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ａは上記において割り当てられた意味を有する。
【００３５】
　好ましくは、Ｑは、ｉまたはｉｉであり、より好ましくはｉである。
【００３６】
　式（Ｉ）の化合物のより好ましい群において、Ｒは、メチル、エチル、メトキシメチル
であり、Ｘは、メチル、エチル、シクロプロピル、メトキシ、フルオロ、ブロモまたはク
ロロであり、ＹおよびＺは、相互に独立して、メチル、エチル、シクロプロピル、メトキ
シ、フルオロ、クロロ、ブロモ、フェニル、または、ハロゲンもしくはＣ1～Ｃ2アルキル
により置換されているフェニルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ａは、メチル、エチ
ル、イソプロピル、トリフルオロメチル、２，２，２－トリフルオロエチル、２，２－ジ
フルオロエチル、２－フルオロエチル、シクロプロピル、シクロブチル、シクロペンチル
、シクロヘキシル、シクロプロピルメチル、シクロブチルメチル、シクロペンチルメチル
、シクロヘキシルメチル、オキセタン－３－イルメチル、テトラヒドロフラン－２－イル
メチル、テトラヒドロピラン－２－イルメチル、テトラヒドロフラン－３－イルメチル、
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テトラヒドロピラン－３－イルメチル、テトラヒドロピラン－４－イルメチル、アリル、
プロパルギル、ベンジル、メトキシメチル、エトキシメチル、メトキシエチル、メトキシ
プロピル、メトキシエトキシメチル、メトキシメトキシエチル、オキセタニル－３－イル
、テトラヒドロフラン－２－イル、テトラヒドロピラン－２－イル、テトラヒドロフラン
－３－イル、テトラヒドロピラン－４－イルまたはメチルチオエチルであり；
ならびに、Ｑがｉｉである場合、Ａは、水素、フラン－２－イルメチル、フラン－３－イ
ルメチル、テトラヒドロ－チオピラン－４－イルメチルまたは１－メトキシ－ピペリジン
－４－イルである。
【００３７】
　好ましくは、Ｑは、ｉまたはｉｉｉであり、より好ましくはｉである。
【００３８】
　Ｑがｉｉｉである場合、Ｒ1～Ｒ4は水素であることが好ましい。
【００３９】
　式（Ｉ）の化合物の他の好ましい群において、Ｒはメチルであり、Ｘはメチルまたはメ
トキシであり、ＹおよびＺは、相互に独立して、メチル、エチル、メトキシ、クロロまた
はブロモであり、Ｇは、水素、メトキシカルボニルまたはプロペニルオキシカルボニルで
あり、ならびに、Ａは、メチル、エチル、メトキシメチル、テトラヒドロフラン－２－イ
ルまたはテトラヒドロフラン－３－イルであり、ならびに、Ｑがｉｉである場合、Ａは水
素である。
【００４０】
　本発明の化合物は、例えば、国際公開第０９／０４９８５１号パンフレット、国際公開
第１０／０６３６７０号パンフレットおよび国際公開第１０／０６６７８０号パンフレッ
トにおいて詳細に記載されているとおり、多様な方法によって形成され得る。
【００４１】
　遊離形態もしくは塩形態のいずれかの各事例において、化合物Ｉ、および、適切な場合
には、その互変異性体は、分子中に生じる不斉炭素原子の数、絶対配置および相対配置、
および／または、分子中に生じる非芳香族二重結合の配置に応じて可能である異性体の１
種の形態で、または、これらの、鏡像異生体および／もしくはジアステレオマーなどの例
えば純粋な異性体の形態といった混合物として、または、例えばラセミ化合物、ジアステ
レオマー混合物またはラセミ化合物混合物といったエナンチオマー混合物などの異性体混
合物として存在していることが可能であり；本発明は、純粋な異性体に、および、可能で
あるすべての異性体混合物にも関し、各事例において立体化学的な詳細が特に記載されて
いなくても、本明細書中、上記および下記においては、各事例においてこの意味で理解さ
れるべきである。
【００４２】
　どの出発材料および手法を選択したかに応じて入手されることが可能である遊離形態ま
たは塩形態の化合物Ｉのジアステレオマー混合物またはラセミ化合物混合物は、成分の物
理化学的な差異に基づいて、例えば分別晶出、蒸留および／またはクロマトグラフィによ
って公知の様式で純粋なジアステレオマーまたはラセミ化合物に分離されることが可能で
ある。
【００４３】
　同様の様式で入手可能であるラセミ化合物などのエナンチオマー混合物は、例えば光学
的に活性な溶剤から再結晶させることによる；好適な微生物による補助を伴う、例えばア
セチルセルロースでの高速液体クロマトグラフィー（ＨＰＬＣ）といったキラル吸着媒で
のクロマトグラフィによる；１種のエナンチオマーのみが複合化される場合には例えばキ
ラルクラウンエーテルを用いることによって、包接化合物の形成を介して特定の固定化酵
素で開裂することによる；または、例えば塩基性最終生成ラセミ化合物を、例えば樟脳酸
、酒石酸あるいはリンゴ酸といったカルボン酸、もしくは、例えばカンファースルホン酸
といったスルホン酸などの光学的に活性な酸と反応させ、この様式で入手可能であるジア
ステレオマー混合物を、これらの異なる溶解度に基づいた例えば分別結晶化により分離す
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ることによるジアステレオ異性塩への転換による公知の方法により光学鏡像異生体を分割
してジアステレオマーを得ることが可能であり、これから、望ましいエナンチオマーを例
えば塩基性の薬剤といった好適な薬剤の作用により遊離させることが可能である。
【００４４】
　純粋なジアステレオマーまたはエナンチオマーは、好適な異性体混合物を分離すること
のみならず、例えば好適な立体化学の出発材料で本発明によるプロセスを実施することに
よる、ジアステレオ選択的またはエナンチオ選択的合成の一般に公知の方法によっても本
発明により入手することが可能である。
【００４５】
　個別の成分が異なる生物学的作用を有する場合には、各事例において、生物学的により
効果的な、例えばエナンチオマーもしくはジアステレオマーといった異生体、または、例
えばエナンチオマー混合物もしくはジアステレオマー混合物といった異性体混合物を単離
または合成することが有利である。
【００４６】
　遊離形態または塩形態の各事例における式Ｉの化合物、および、適切な場合には、その
互変異性体はまた、適切な場合には、水和物の形態で入手されることが可能であり、およ
び／または、例えば固体形態で存在する化合物の結晶化に用いられていてもよい他の溶剤
を含んでいることが可能である。
【００４７】
　以下の表に係る化合物は、上述の方法に従って調製されることが可能である。
【００４８】
　表１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１．００１～Ｔ１．１３２を開示してお
り：
【化４】

式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、Ｒc

およびＲdは以下に定義されているとおりである。
【００４９】



(14) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

【表１】

【００５０】
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【表２】

【００５１】
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【００５２】
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【表４】

【００５３】
　表２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２．００１～Ｔ２．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、
ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００５４】
　表３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３．００１～Ｔ３．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｎ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、
ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【００５５】
　表４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４．００１～Ｔ４．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、
ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００５６】
　表５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５．００１～Ｔ５．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｎ－Ｃ4Ｈ9であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、
ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００５７】
　表６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６．００１～Ｔ６．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｉ－Ｃ4Ｈ9であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、
ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００５８】
　表７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７．００１～Ｔ７．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｔ－Ｃ4Ｈ9であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、
ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００５９】
　表８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８．００１～Ｔ８．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、Ａはシクロプロピルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒ

b、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６０】
　表９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９．００１～Ｔ９．１３２を開示し、式
中、ＲはＣＨ3であり、Ａはシクロペンチルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒ

b、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６１】
　表１０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０．００１～Ｔ１０．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはシクロヘキシルであり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６２】
　表１１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１．００１～Ｔ１１．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａは２，２－（ＣＨ3）2－プロピルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６３】
　表１２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１２．００１～Ｔ１２．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはアリルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb

、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６４】
　表１３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１３．００１～Ｔ１３．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－ＣＨ＝Ｃ（ＣＨ3）2であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６５】
　表１４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１４．００１～Ｔ１４．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－ＣＨ＝Ｃ（Ｃｌ）2であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６６】
　表１５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１５．００１～Ｔ１５．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはプロパルギルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６７】
　表１６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１６．００１～Ｔ１６．１３２を開示
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し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2Ｃ≡ＣＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６８】
　表１７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１７．００１～Ｔ１７．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロプロピルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００６９】
　表１８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１８．００１～Ｔ１８．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＮであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、
Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７０】
　表１９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１９．００１～Ｔ１９．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７１】
　表２０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２０．００１～Ｔ２０．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７２】
　表２１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２１．００１～Ｔ２１．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７３】
　表２２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２２．００１～Ｔ２２．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７４】
　表２３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２３．００１～Ｔ２３．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７５】
　表２４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２４．００１～Ｔ２４．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはオキセタン－３－イルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７６】
　表２５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２５．００１～Ｔ２５．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７７】
　表２６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２６．００１～Ｔ２６．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－３－イルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７８】
　表２７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２７．００１～Ｔ２７．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－２－イルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００７９】
　表２８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２８．００１～Ｔ２８．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－４－イルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【００８０】
　表２９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ２９．００１～Ｔ２９．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2Ｆであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８１】
　表３０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３０．００１～Ｔ３０．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨＦ2であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８２】
　表３１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３１．００１～Ｔ３１．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＦ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、
Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８３】
　表３２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３２．００１～Ｔ３２．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはベンジルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒ

b、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８４】
　表３３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３３．００１～Ｔ３３．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８５】
　表３４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３４．００１～Ｔ３４．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８６】
　表３５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３５．００１～Ｔ３５．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－シクロプロピルであり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８７】
　表３６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３６．００１～Ｔ３６．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－Ｎ（ＣＨ3）2であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８８】
　表３７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３７．００１～Ｔ３７．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－Ｃ6Ｈ5であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００８９】
　表３８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３８．００１～Ｔ３８．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＳＯ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、
Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９０】
　表３９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ３９．００１～Ｔ３９．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＳＯ2Ｃ6Ｈ5であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９１】
　表４０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４０．００１～Ｔ４０．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、
ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９２】
　表４１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４１．００１～Ｔ４１．１３２を開示
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し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、
Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９３】
　表４２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４２．００１～Ｔ４２．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、Ａはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、
Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９４】
　表４３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４３．００１～Ｔ４３．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、Ａはシクロプロピルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒ

a、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９５】
　表４４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４４．００１～Ｔ４４．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2－シクロプロピルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９６】
　表４５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４５．００１～Ｔ４５．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９７】
　表４６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４６．００１～Ｔ４６．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９８】
　表４７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４７．００１～Ｔ４７．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【００９９】
　表４８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４８．００１～Ｔ４８．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１００】
　表４９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ４９．００１～Ｔ４９．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、Ａはオキセタン－３－イルであり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０１】
　表５０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５０．００１～Ｔ５０．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＣＨＦ2であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０２】
　表５１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５１．００１～Ｔ５１．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＣＦ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、
Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０３】
　表５２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５２．００１～Ｔ５２．１３２を開示
し、式中、Ｒは水素であり、Ａはベンジルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb

、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０４】
　表５３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５３．００１～Ｔ５３．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、
Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【０１０５】
　表５４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５４．００１～Ｔ５４．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０６】
　表５５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５５．００１～Ｔ５５．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０７】
　表５６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５６．００１～Ｔ５６．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはシクロプロピルであり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０８】
　表５７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５７．００１～Ｔ５７．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロプロピルであり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１０９】
　表５８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５８．００１～Ｔ５８．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１０】
　表５９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ５９．００１～Ｔ５９．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１１】
　表６０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６０．００１～Ｔ６０．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１２】
　表６１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６１．００１～Ｔ６１．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１３】
　表６２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６２．００１～Ｔ６２．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはオキセタン－３－イルであり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１４】
　表６３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６３．００１～Ｔ６３．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨＦ2であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１５】
　表６４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６４．００１～Ｔ６４．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＦ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１６】
　表６５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６５．００１～Ｔ６５．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはベンジルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒ

a、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１７】
　表６６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６６．００１～Ｔ６６．１３２を開示
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し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１８】
　表６７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６７．００１～Ｔ６７．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１１９】
　表６８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６８．００１～Ｔ６８．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２０】
　表６９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ６９．００１～Ｔ６９．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはシクロプロピルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２１】
　表７０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７０．００１～Ｔ７０．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロプロピルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２２】
　表７１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７１．００１～Ｔ７１．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２３】
　表７２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７２．００１～Ｔ７２．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２４】
　表７３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７３．００１～Ｔ７３．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素で
あり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２５】
　表７４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７４．００１～Ｔ７４．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素で
あり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２６】
　表７５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７５．００１～Ｔ７５．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはオキセタン－３－イルであり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２７】
　表７６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７６．００１～Ｔ７６．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨＦ2であり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２８】
　表７７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７７．００１～Ｔ７７．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＦ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１２９】
　表７８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７８．００１～Ｔ７８．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはベンジルであり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【０１３０】
　表７９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ７９．００１～Ｔ７９．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３１】
　表８０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８０．００１～Ｔ８０．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３２】
　表８１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８１．００１～Ｔ８１．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３３】
　表８２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８２．００１～Ｔ８２．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはシクロプロピルであり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３４】
　表８３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８３．００１～Ｔ８３．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロプロピルであり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３５】
　表８４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８４．００１～Ｔ８４．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３６】
　表８５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８５．００１～Ｔ８５．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３７】
　表８６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８６．００１～Ｔ８６．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３８】
　表８７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８７．００１～Ｔ８７．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１３９】
　表８８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８８．００１～Ｔ８８．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはオキセタン－３－イルであり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４０】
　表８９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ８９．００１～Ｔ８９．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨＦ2であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４１】
　表９０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９０．００１～Ｔ９０．１３２を開示
し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＦ3であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４２】
　表９１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９１．００１～Ｔ９１．１３２を開示
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し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはベンジルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４３】
　表９２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９２．００１～Ｔ９２．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒ

b、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４４】
　表９３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９３．００１～Ｔ９３．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒ

a、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４５】
　表９４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９４．００１～Ｔ９４．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、Ａはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒ

a、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４６】
　表９５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９５．００１～Ｔ９５．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、Ａはシクロプロピルであり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４７】
　表９６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９６．００１～Ｔ９６．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2－シクロプロピルであり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４８】
　表９７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９７．００１～Ｔ９７．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１４９】
　表９８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９８．００１～Ｔ９８．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５０】
　表９９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ９９．００１～Ｔ９９．１３２を開示
し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５１】
　表１００：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１００．００１～Ｔ１００．１３２
を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５２】
　表１０１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０１．００１～Ｔ１０１．１３２
を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、Ａはオキセタン－３－イルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５３】
　表１０２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０２．００１～Ｔ１０２．１３２
を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＣＨＦ2であり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５４】
　表１０３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０３．００１～Ｔ１０３．１３２
を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＣＦ3であり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【０１５５】
　表１０４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０４．００１～Ｔ１０４．１３２
を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、Ａはベンジルであり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５６】
　表１０５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０５．００１～Ｔ１０５．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはメトキシプロピルであり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５７】
　表１０６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０６．００１～Ｔ１０６．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはオキセタン－３－イルメチルであり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１５８】
　表１０７：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０７．００１～Ｔ１０７．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルメチルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０１５９】
　表１０８：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０８．００１～Ｔ１０８．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－３－イルメチルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０１６０】
　表１０９：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１０９．００１～Ｔ１０９．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－４－イルメチルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０１６１】
　表１１０：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１０．００１～Ｔ１１０．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはメチルチオエチルであり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１６２】
　表１１１：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１１．００１～Ｔ１１１．１３２
を開示し、式中、ＲはＨであり、Ａはメトキシプロピルであり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１６３】
　表１１２：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１２．００１～Ｔ１１２．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはメトキシプロピルであり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１６４】
　表１１３：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１３．００１～Ｔ１１３．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはメトキシプロピルであり、Ｇは水
素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１６５】
　表１１４：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１４．００１～Ｔ１１４．１３２
を開示し、式中、ＲはＨであり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルメチルであり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１６６】
　表１１５：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１５．００１～Ｔ１１５．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルメチルであ
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である。
【０１６７】
　表１１６：この表は、１３２種の式Ｉａの化合物Ｔ１１６．００１～Ｔ１１６．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルメ
チルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０１６８】
　表１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１ｉｉ．００１～Ｔ１ｉｉ．１３２
を開示しており：
【化５】

式中、ＲはＣＨ3であり、Ａは水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、Ｒcお
よびＲdは以下に定義されているとおりである。
【０１６９】
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【表５】

【０１７０】
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【０１７１】
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【０１７２】
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【表８】

【０１７３】
　表２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２ｉｉ．００１～Ｔ２ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa

、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１７４】
　表３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３ｉｉ．００１～Ｔ３ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１７５】
　表４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４ｉｉ．００１～Ｔ４ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｎ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１７６】
　表５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５ｉｉ．００１～Ｔ５ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１７７】
　表６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６ｉｉ．００１～Ｔ６ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｎ－Ｃ4Ｈ9であり、Ｇは水素であり、ならびに
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、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１７８】
　表７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７ｉｉ．００１～Ｔ７ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｉ－Ｃ4Ｈ9であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１７９】
　表８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８ｉｉ．００１～Ｔ８ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはｔ－Ｃ4Ｈ9であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８０】
　表９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９ｉｉ．００１～Ｔ９ｉｉ．１３２
を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはシクロプロピルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８１】
　表１０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１０ｉｉ．００１～Ｔ１０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはシクロペンチルであり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８２】
　表１１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１１ｉｉ．００１～Ｔ１１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはシクロヘキシルであり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８３】
　表１２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１２ｉｉ．００１～Ｔ１２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａは２，２－（ＣＨ3）2－プロピルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０１８４】
　表１３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１３ｉｉ．００１～Ｔ１３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはアリルであり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８５】
　表１４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１４ｉｉ．００１～Ｔ１４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－ＣＨ＝Ｃ（ＣＨ3）2であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８６】
　表１５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１５ｉｉ．００１～Ｔ１５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－ＣＨ＝Ｃ（Ｃｌ）2であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８７】
　表１６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１６ｉｉ．００１～Ｔ１６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはプロパルギルであり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８８】
　表１７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１７ｉｉ．００１～Ｔ１７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2Ｃ≡ＣＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１８９】
　表１８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１８ｉｉ．００１～Ｔ１８ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロプロピルであり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【０１９０】
　表１９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１９ｉｉ．００１～Ｔ１９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＮであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１９１】
　表２０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２０ｉｉ．００１～Ｔ２０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１９２】
　表２１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２１ｉｉ．００１～Ｔ２１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１９３】
　表２２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２２ｉｉ．００１～Ｔ２２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１９４】
　表２３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２３ｉｉ．００１～Ｔ２３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１９５】
　表２４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２４ｉｉ．００１～Ｔ２４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはオキセタン－３－イルであり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０１９６】
　表２５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２５ｉｉ．００１～Ｔ２５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０１９７】
　表２６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２６ｉｉ．００１～Ｔ２６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－３－イルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０１９８】
　表２７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２７ｉｉ．００１～Ｔ２７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－２－イルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０１９９】
　表２８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２８ｉｉ．００１～Ｔ２８ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－４－イルであり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２００】
　表２９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ２９ｉｉ．００１～Ｔ２９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨＦ2であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２０１】
　表３０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３０ｉｉ．００１～Ｔ３０ｉｉ．
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１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2Ｃ（Ｏ）－ＣＨ3であり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２０２】
　表３１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３１ｉｉ．００１～Ｔ３１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2Ｃ（Ｏ）－ＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２０３】
　表３２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３２ｉｉ．００１～Ｔ３２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ（ＣＨ3）Ｃ（Ｏ）－ＣＨ3であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２０４】
　表３３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３３ｉｉ．００１～Ｔ３３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（ＣＨ3）2Ｃ（Ｏ）－ＣＨ3であり、Ｇ
は水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである
。
【０２０５】
　表３４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３４ｉｉ．００１～Ｔ３４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはベンジルであり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２０６】
　表３５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３５ｉｉ．００１～Ｔ３５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－ＣＨ3であり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２０７】
　表３６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３６ｉｉ．００１～Ｔ３６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２０８】
　表３７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３７ｉｉ．００１～Ｔ３７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－シクロプロピルであり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２０９】
　表３８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３７ｉｉ．００１～Ｔ３７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－Ｎ（ＣＨ3）2であり、Ｇは水
素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１０】
　表３９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ３９ｉｉ．００１～Ｔ３９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、Ａは水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、
Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１１】
　表４０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４０ｉｉ．００１～Ｔ４０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１２】
　表４１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４１ｉｉ．００１～Ｔ４１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１３】
　表４２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４２ｉｉ．００１～Ｔ４２ｉｉ．
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１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１４】
　表４３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４３ｉｉ．００１～Ｔ４３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、Ａはプロパルギルであり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１５】
　表４４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４４ｉｉ．００１～Ｔ４４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａは水素であり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１６】
　表４５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４５ｉｉ．００１～Ｔ４５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１７】
　表４６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４６ｉｉ．００１～Ｔ４６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１８】
　表４７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４７ｉｉ．００１～Ｔ４７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水
素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２１９】
　表４８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４８ｉｉ．００１～Ｔ４８ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはプロパルギルであり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２０】
　表４９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ４９ｉｉ．００１～Ｔ４９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａは水素であり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２１】
　表５０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５０ｉｉ．００１～Ｔ５０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２２】
　表５１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５１ｉｉ．００１～Ｔ５１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素で
あり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２３】
　表５２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５２ｉｉ．００１～Ｔ５２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２４】
　表５３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５３ｉｉ．００１～Ｔ５３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはプロパルギルであり、Ｇは水素で
あり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２５】
　表５４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５４ｉｉ．００１～Ｔ５４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａは水素であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【０２２６】
　表５５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５５ｉｉ．００１～Ｔ５５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２７】
　表５６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５６ｉｉ．００１～Ｔ５６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２２８】
　表５７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５７ｉｉ．００１～Ｔ５７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２２９】
　表５８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５８ｉｉ．００１～Ｔ５８ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはプロパルギルであり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３０】
　表５９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ５９ｉｉ．００１～Ｔ５９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、Ａは水素であり、Ｇは水素であり、ならび
に、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３１】
　表６０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６０ｉｉ．００１～Ｔ６０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ3であり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３２】
　表６１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６１ｉｉ．００１～Ｔ６１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３３】
　表６２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６２ｉｉ．００１～Ｔ６２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３４】
　表６３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６３ｉｉ．００１～Ｔ６３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、Ａはプロパルギルであり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３５】
　表６４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６４ｉｉ．００１～Ｔ６４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａはシクロブチルであり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３６】
　表６５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６５ｉｉ．００１～Ｔ６５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ｇは水
素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２３７】
　表６６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６６ｉｉ．００１～Ｔ６６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2Ｏ（テトラヒドロフラン－２
－イル）であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義され
ているとおりである。
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【０２３８】
　表６７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６７ｉｉ．００１～Ｔ６７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2Ｏ（テトラヒドロピラン－２
－イル）であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義され
ているとおりである。
【０２３９】
　表６８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６８ｉｉ．００１～Ｔ６８ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（オキセタン－３－イル）であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２４０】
　表６９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ６９ｉｉ．００１～Ｔ６９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（３－メチル－オキセタン－３－イ
ル）であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２４１】
　表７０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７０ｉｉ．００１～Ｔ７０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（テトラヒドロフラン－２－イル）
であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されていると
おりである。
【０２４２】
　表７１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７１ｉｉ．００１～Ｔ７１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（テトラヒドロフラン－３－イル）
であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されていると
おりである。
【０２４３】
　表７２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７２ｉｉ．００１～Ｔ７２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（テトラヒドロピラン－２－イル）
であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されていると
おりである。
【０２４４】
　表７３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７３ｉｉ．００１～Ｔ７３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（テトラヒドロピラン－３－イル）
であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されていると
おりである。
【０２４５】
　表７４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７４ｉｉ．００１～Ｔ７４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（テトラヒドロピラン－４－イル）
であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されていると
おりである。
【０２４６】
　表７５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７５ｉｉ．００１～Ｔ７５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２４７】
　表７６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７６ｉｉ．００１～Ｔ７６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、Ａはアリルであり、Ｇは水素であり、ならびに
、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２４８】
　表７７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７７ｉｉ．００１～Ｔ７７ｉｉ．
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１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルであり、Ｇ
は水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである
。
【０２４９】
　表７８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７８ｉｉ．００１～Ｔ７８ｉｉ．
１３２を開示し、式中、Ｒは水素であり、Ａはテトラヒドロピラン－２－イルであり、Ｇ
は水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである
。
【０２５０】
　表７９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ７９ｉｉ．００１～Ｔ７９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であり
、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２５１】
　表８０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８０ｉｉ．００１～Ｔ８０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはアリルであり、Ｇは水素であり、な
らびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２５２】
　表８１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８１ｉｉ．００１～Ｔ８１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルであ
り、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおり
である。
【０２５３】
　表８２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８２ｉｉ．００１～Ｔ８２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－２－イルであ
り、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおり
である。
【０２５４】
　表８３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８３ｉｉ．００１～Ｔ８３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２５５】
　表８４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８４ｉｉ．００１～Ｔ８４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはアリルであり、Ｇは水素であり、
ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２５６】
　表８５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８５ｉｉ．００１～Ｔ８５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－イルで
あり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとお
りである。
【０２５７】
　表８６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８６ｉｉ．００１～Ｔ８６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－２－イルで
あり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとお
りである。
【０２５８】
　表８７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８７ｉｉ．００１～Ｔ８７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水
素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２５９】
　表８８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８８ｉｉ．００１～Ｔ８８ｉｉ．
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１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはアリルであり、Ｇは水素で
あり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２６０】
　表８９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ８９ｉｉ．００１～Ｔ８９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロフラン－２－
イルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２６１】
　表９０ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９０ｉｉ．００１～Ｔ９０ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ2ＯＣＨ3であり、Ａはテトラヒドロピラン－２－
イルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２６２】
　表９１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９１ｉｉ．００１～Ｔ９１ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロブチルであり、Ｇは水素で
あり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２６３】
　表９２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９２ｉｉ．００１～Ｔ９２ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロペンチルであり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２６４】
　表９３ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９３ｉｉ．００１～Ｔ９３ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2－シクロヘキシルであり、Ｇは水素
であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２６５】
　表９４ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９４ｉｉ．００１～Ｔ９４ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（３－エチル－オキセタン－３－イ
ル）であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２６６】
　表９５ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９５ｉｉ．００１～Ｔ９５ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（フラン－２－イル）であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２６７】
　表９６ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９６ｉｉ．００１～Ｔ９６ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（フラン－３－イル）であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２６８】
　表９７ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９７ｉｉ．００１～Ｔ９７ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2（テトラヒドロ－チオピラン－４－
イル）であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されて
いるとおりである。
【０２６９】
　表９８ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９８ｉｉ．００１～Ｔ９８ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣ（Ｏ）－ＯＣＨ2ＣＨ3であり、Ｇは水
素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２７０】
　表９９ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ９９ｉｉ．００１～Ｔ９９ｉｉ．
１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2ＳＣＨ3であり、Ｇは水素であ
り、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
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【０２７１】
　表１００ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１００ｉｉ．００１～Ｔ１００
ｉｉ．１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2Ｓ（Ｏ）ＣＨ3であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２７２】
　表１０１ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１０１ｉｉ．００１～Ｔ１０１
ｉｉ．１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、ＡはＣＨ2ＣＨ2Ｓ（Ｏ）2ＣＨ3であり
、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりで
ある。
【０２７３】
　表１０２ｉｉ：この表は、１３２種の式Ｉｂの化合物Ｔ１０２ｉｉ．００１～Ｔ１０２
ｉｉ．１３２を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ａは１－メトキシ－ピペリジン－４－
イルであり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２７４】
　表１ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１ｉｉｉ．００１～Ｔ１ｉｉｉ．
１０５を開示しており：
【化６】

式中、ＲはＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素であり、Ｇは水素であり、なら
びに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは以下に定義されているとおりである。
【０２７５】
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【表９】

【０２７６】
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【表１０】

【０２７７】
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【表１１】

【０２７８】
　表２ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ２ｉｉｉ．００１～Ｔ２ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、ＲはＣＨ2ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２７９】
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　表３ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ３ｉｉｉ．００１～Ｔ３ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、Ｒはｎ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２８０】
　表４ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ４ｉｉｉ．００１～Ｔ４ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、Ｒはｉ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２８１】
　表５ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ５ｉｉｉ．００１～Ｔ５ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、Ｒはアリルであり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素であり、Ｇは
水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである。
【０２８２】
　表６ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ６ｉｉｉ．００１～Ｔ６ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、Ｒはベンジルであり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素であり、Ｇ
は水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりである
。
【０２８３】
　表７ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ７ｉｉｉ．００１～Ｔ７ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）－ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素
であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されていると
おりである。
【０２８４】
　表８ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ８ｉｉｉ．００１～Ｔ８ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）－ＣＨ2ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は
水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２８５】
　表９ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ９ｉｉｉ．００１～Ｔ９ｉｉｉ．
１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）－ｎ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は
水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２８６】
　表１０ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１０ｉｉｉ．００１～Ｔ１０ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）Ｏ－ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ

4は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義され
ているとおりである。
【０２８７】
　表１１ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１１ｉｉｉ．００１～Ｔ１１ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）Ｏ－ＣＨ2ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3お
よびＲ4は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定
義されているとおりである。
【０２８８】
　表１２ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１２ｉｉｉ．００１～Ｔ１２ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）Ｏ－ｎ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3お
よびＲ4は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定
義されているとおりである。
【０２８９】
　表１３ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１３ｉｉｉ．００１～Ｔ１３ｉ
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ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）ＮＨ－ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3および
Ｒ4は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義さ
れているとおりである。
【０２９０】
　表１４ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１４ｉｉｉ．００１～Ｔ１４ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）ＮＨ－ＣＨ2ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3

およびＲ4は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に
定義されているとおりである。
【０２９１】
　表１５ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１５ｉｉｉ．００１～Ｔ１５ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣ（＝Ｏ）ＮＨ－ｎ－Ｃ3Ｈ7であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3

およびＲ4は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に
定義されているとおりである。
【０２９２】
　表１６ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１６ｉｉｉ．００１～Ｔ１６ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、Ｒは水素であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は水素であり、
Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりであ
る。
【０２９３】
　表１７ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１７ｉｉｉ．００１～Ｔ１７ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣＨ2－Ｏ－ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4は
水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されてい
るとおりである。
【０２９４】
　表１８ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１８ｉｉｉ．００１～Ｔ１８ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣＨ2－Ｏ－Ｃ2Ｈ5であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4

は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されて
いるとおりである。
【０２９５】
　表１９ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ１９ｉｉｉ．００１～Ｔ１９ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣＨ2－Ｏ－Ｃ2Ｈ4－Ｏ－ＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ

3およびＲ4は水素であり、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に
定義されているとおりである。
【０２９６】
　表２０ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ２０ｉｉｉ．００１～Ｔ２０ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、Ｒは水素であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4はＣＨ3であり
、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりで
ある。
【０２９７】
　表２１ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ２１ｉｉｉ．００１～Ｔ２１ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣＨ3であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4はＣＨ3であり
、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおりで
ある。
【０２９８】
　表２２ｉｉｉ：この表は、１０５種の式Ｉｃの化合物Ｔ２２ｉｉｉ．００１～Ｔ２２ｉ
ｉｉ．１０５を開示し、式中、ＲはＣ2Ｈ5であり、Ｒ1、Ｒ2、Ｒ3およびＲ4はＣＨ3であ
り、Ｇは水素であり、ならびに、Ｒa、Ｒb、ＲcおよびＲdは表１に定義されているとおり
である。
【０２９９】
　害虫駆除は一連の作物において達成され得る。好適な対象作物は、特に、コムギ、オオ
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ムギ、ライ麦、カラスムギ、イネ、トウモロコシまたはモロコシなどの穀類；テンサイま
たは飼料ビートなどのビート；例えば、リンゴ、セイヨウナシ、セイヨウスモモ、モモ、
アーモンド、サクランボなどの仁果類、石果類あるいは軟果類、または、例えばイチゴ、
ラズベリーあるいはブラックベリーといった液果類といった果実；インゲンマメ、レンズ
マメ、エンドウマメまたはダイズなどのマメ科作物；アブラナ、マスタード、ケシ、オリ
ーヴ、ヒマワリ、ココナツ、トウゴマ、カカオまたは落花生などの油料作物；カボチャ、
キュウリまたはメロンなどのウリ科植物；綿、亜麻、アサまたはジュートなどの繊維植物
；オレンジ、レモン、グレープフルーツまたはタンジェリンなどの柑橘果実；ホウレンソ
ウ、レタス、アスパラガス、キャベツ、ニンジン、タマネギ、トマト、ジャガイモまたは
ピーマンなどの野菜；アボカド、シナモンまたは樟脳などのクスノキ科；ならびに、タバ
コ、堅果、コーヒー、ナス、サトウキビ、茶、コショウ、ブドウ、ホップ、オオバコ科、
ラテックス植物、および観賞用植物（花壇用植物、開花植物、潅木および高木など）であ
る。好ましくは、作物植物は、コーン、コムギ、イネ、ダイズおよび観賞用植物からなる
群から選択される。
【０３００】
　本発明による組成物は、単子葉作物に好ましく適用される。「作物」という用語は、ブ
ロモキシニルまたはある分類の除草剤（例えば、イソキサフルトールおよびイソキサクロ
ルトールのようなイソキサゾールならびにメソトリオンおよびスルコトリオンのようなト
リオンのようなＨＰＰＤ阻害剤；例えば、プリミスルフロン、プロスルフロン、トリフロ
キシスルフロン、イミダゾリノン、トリアゾロピリミジン、フタリドおよびピリミジルオ
キシベンゾエートのようなスルホニル尿素といったＡＬＳ阻害剤；アリールオキシフェノ
キシアルカンカルボン酸およびシクロヘキサジオンなどのＡＣＣａｓｅ阻害剤；ジフェニ
ルエーテル、環式イミド、フェニルピラゾール、ピリジンおよびオキサジアゾールなどの
ＰＲＯＴＯＸ阻害剤；ＥＰＳＰＳ（５－エノール－ピロビル－シキメート－３－リン酸－
シンターゼ）阻害剤、ＧＳ（グルタミンシンテターゼ）阻害剤など）、ならびに、米国特
許第２０１０／０１３０５６１号明細書の表１～３に記載のホスフィノトリシンアセチル
トランスフェラーゼ、Ｏ－メチルトランスフェラーゼ、アデニロコハク酸リアーゼおよび
シンターゼ、アントラニル酸シンターゼ、ニトリラーゼ、グリホサート酸オキシドレダク
ターゼの阻害剤のような除草剤に対する許容性がもたらされた作物をも含むと理解される
べきである。
【０３０１】
　従来の交配（突然変異誘発）法により例えばイマザモックスといったイミダゾリノンに
対する許容性がもたらされている作物の一例は、Ｃｌｅａｒｆｉｅｌｄ（登録商標）夏ナ
タネ（キャノーラ）である。遺伝子操作法により除草剤またはある分類の除草剤に対する
許容性がもたらされている作物の例としては、商品名ＲｏｕｎｄｕｐＲｅａｄｙ（登録商
標）およびＬｉｂｅｒｔｙＬｉｎｋ（登録商標）で市販されているグリホサート－および
グルホシネート－耐性トウモロコシ品種が挙げられる。
【０３０２】
　「作物」という用語は、例えば、特にバチルス属といった毒素生成細菌といった公知で
あるものなどの１種以上の選択的に作用する毒素を合成することが可能であるよう、ＤＮ
Ａ組換え技術を用いて形質転換された作物植物をも含むと理解されるべきである。
【０３０３】
　このような遺伝形質転換植物から発現されることが可能である毒素としては、例えば、
セレウス菌（Ｂａｃｉｌｌｕｓ　ｃｅｒｅｕｓ）もしくはバチルスポピリエ（Ｂａｃｉｌ
ｌｕｓ　ｐｏｐｉｌｌｉａｅ）由来の殺虫性タンパク質；または、δ－エンドトキシン、
例えばＣｒｙ１Ａｂ、Ｃｒｙ１Ａｃ、Ｃｒｙ１Ｆ、Ｃｒｙ１Ｆａ２、Ｃｒｙ２Ａｂ、Ｃｒ
ｙ３Ａ、Ｃｒｙ３Ｂｂ１あるいはＣｒｙ９Ｃなどのバチルスチューリンゲンシス（Ｂａｃ
ｉｌｌｕｓ　ｔｈｕｒｉｎｇｉｅｎｓｉｓ）由来の殺虫性タンパク質、または、例えばＶ
ｉｐ１、Ｖｉｐ２、Ｖｉｐ３あるいはＶｉｐ３Ａといった栄養型殺虫性タンパク質（Ｖｉ
ｐ）；または、フォトラブダスルミネッセンス（Ｐｈｏｔｏｒｈａｂｄｕｓ　ｌｕｍｉｎ
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ｅｓｃｅｎｓ）、ゼノラブダスネマトフィルス（Ｘｅｎｏｒｈａｂｄｕｓ　ｎｅｍａｔｏ
ｐｈｉｌｕｓ）などの例えばフォトラブダス属の一種（Ｐｈｏｔｏｒｈａｂｄｕｓ　ｓｐ
ｐ．）またはゼノラブダス属の一種（Ｘｅｎｏｒｈａｂｄｕｓ　ｓｐｐ．）といった線虫
共生細菌の殺虫性タンパク質；サソリ毒素、クモ類毒素、ハチ毒素および他の昆虫に特異
的な神経毒素などの動物により産生される毒素；ストレプトマイセート毒素などの真菌に
より産生される毒素、エンドウマメレクチン、オオムギレクチンあるいはマツユキソウレ
クチンなどの植物レクチン；アグルチニン；トリプシン抑制剤、セリンタンパク分解酵素
抑制剤、パタチン、シスタチン、パパイン抑制剤などのプロテイナーゼ抑制剤；リシン、
トウモロコシ－ＲＩＰ、アブリン、ルフィン、サポリンまたはブリオジンなどのリボソー
ム－不活性化タンパク質（ＲＩＰ）；３－ヒドロキシステロイドキシダーゼ、エクジステ
ロイド－ＵＤＰ－グリコシル－トランスフェラーゼ、コレステロールオキシダーゼ、エク
ジソン抑制剤、ＨＭＧ－ＣＯＡ－レダクターゼなどのステロイド代謝酵素；ナトリウムも
しくはカルシウムチャネル遮断剤などのイオンチャネル遮断剤；幼虫ホルモンエステラー
ゼ、利尿ホルモン受容体、スチルベンシンターゼ、ビベンジルシンターゼ、キチナーゼ、
ならびに、グルカナーゼが挙げられる。
【０３０４】
　本発明の文脈において、例えばＣｒｙ１Ａｂ、Ｃｒｙ１Ａｃ、Ｃｒｙ１Ｆ、Ｃｒｙ１Ｆ
ａ２、Ｃｒｙ２Ａｂ、Ｃｒｙ３Ａ、Ｃｒｙ３Ｂｂ１あるいはＣｒｙ９Ｃといったδ－エン
ドトキシン、または、例えばＶｉｐ１、Ｖｉｐ２、Ｖｉｐ３あるいはＶｉｐ３Ａといった
栄養型殺虫性タンパク質（Ｖｉｐ）とは、混成毒素、切断型毒素および修飾型毒素をも明
確に意味すると理解されるべきである。混成毒素は、これらのタンパク質の異なるドメイ
ンの新規の組み合わせによって組換え的に生成される（例えば、国際公開第０２／１５７
０１号パンフレットを参照のこと）。例えば切断型Ｃｒｙ１Ａｂといった切断型毒素が公
知である。修飾型毒素の場合には、天然の毒素の１種以上のアミノ酸が置換される。この
ようなアミノ酸の置換においては、好ましくは自然には存在しないタンパク分解酵素認識
配列が、例えば、Ｃｒｙ３Ａ０５５の場合などにおいて毒素に挿入され、カテプシン－Ｇ
－認識配列がＣｒｙ３Ａ毒素に挿入される（国際公開第０３／０１８８１０号パンフレッ
トを参照のこと）。
【０３０５】
　このような毒素、または、このような毒素を合成することが可能である遺伝形質転換植
物の例は、例えば、欧州特許出願公開第Ａ－０　３７４　７５３号明細書、国際公開第９
３／０７２７８号パンフレット、国際公開第９５／３４６５６号パンフレット、欧州特許
出願公開第Ａ－０　４２７　５２９号明細書、欧州特許出願公開第Ａ－４５１　８７８号
明細書および国際公開第０３／０５２０７３号パンフレットに開示されている。
【０３０６】
　このような遺伝形質転換植物の調製プロセスは一般に当業者に公知であり、例えば、上
述の刊行物に記載されている。ＣｒｙＩ－タイプデオキシリボ核酸およびこれらの調製は
、例えば、国際公開第９５／３４６５６号パンフレット、欧州特許出願公開第Ａ－０　３
６７　４７４号明細書、欧州特許出願公開第Ａ－０　４０１　９７９号明細書および国際
公開第９０／１３６５１号パンフレットから公知である。
【０３０７】
　遺伝形質転換植物に含有される毒素は、有害な昆虫に対する許容性を植物に付与する。
このような昆虫は昆虫のどの分類群においても生じる可能性があるが、特に、甲虫（鞘翅
目）、２枚の翅を有する昆虫（双翅目）およびガ（鱗翅目）において通例見出される。
【０３０８】
　殺虫耐性をコードし、１種以上の毒素を発現する１種以上の遺伝子を含有する遺伝形質
転換植物は公知であり、そのいくつかは市販されている。このような植物の例は：Ｙｉｅ
ｌｄＧａｒｄ（登録商標）（Ｃｒｙ１Ａｂ毒素を発現するトウモロコシ品種）；Ｙｉｅｌ
ｄＧａｒｄ　Ｒｏｏｔｗｏｒｍ（登録商標）（Ｃｒｙ３Ｂｂ１毒素を発現するトウモロコ
シ品種）；ＹｉｅｌｄＧａｒｄ　Ｐｌｕｓ（登録商標）（Ｃｒｙ１ＡｂおよびＣｒｙ３Ｂ
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ｂ１毒素を発現するトウモロコシ品種）；Ｓｔａｒｌｉｎｋ（登録商標）（Ｃｒｙ９Ｃ毒
素を発現するトウモロコシ品種）；Ｈｅｒｃｕｌｅｘ　Ｉ（登録商標）（Ｃｒｙ１Ｆａ２
毒素を発現すると共に、酵素ホスフィノトリシンＮ－アセチルトランスフェラーゼ（ＰＡ
Ｔ）を発現して、除草剤グルホシネートアンモニウムに対する許容性を達成するトウモロ
コシ品種）；ＮｕＣＯＴＮ　３３Ｂ（登録商標）（Ｃｒｙ１Ａｃ毒素を発現する綿品種）
；Ｂｏｌｌｇａｒｄ　Ｉ（登録商標）（Ｃｒｙ１Ａｃ毒素を発現する綿品種）；Ｂｏｌｌ
ｇａｒｄ　ＩＩ（登録商標）（Ｃｒｙ１ＡｃおよびＣｒｙ２Ａｂ毒素を発現する綿品種）
；ＶｉｐＣｏｔ（登録商標）（Ｖｉｐ３ＡおよびＣｒｙ１Ａｂ毒素を発現する綿品種）；
ＮｅｗＬｅａｆ（登録商標）（Ｃｒｙ３Ａ毒素を発現するジャガイモ品種）；Ｎａｔｕｒ
ｅ－Ｇａｒｄ（登録商標）、Ａｇｒｉｓｕｒｅ（登録商標）ＧＴ　Ａｄｖａｎｔａｇｅ（
ＧＡ２１グリホサート－許容性形質）、Ａｇｒｉｓｕｒｅ（登録商標）ＣＢ　Ａｄｖａｎ
ｔａｇｅ（Ｂｔ１１コーン穿孔性害虫（ＣＢ）形質）およびＰｒｏｔｅｃｔａ（登録商標
）である。
【０３０９】
　このような遺伝形質転換作物のさらなる例は以下のとおりである。
１．Ｓｙｎｇｅｎｔａ　Ｓｅｅｄｓ　ＳＡＳ，Ｃｈｅｍｉｎ　ｄｅ　ｌ’Ｈｏｂｉｔ　２
７，Ｆ－３１　７９０　Ｓｔ．Ｓａｕｖｅｕｒ，Ｆｒａｎｃｅ製のＢｔ１１トウモロコシ
、登録番号Ｃ／ＦＲ／９６／０５／１０。切断型Ｃｒｙ１Ａｂ毒素の遺伝形質転換発現に
よってアワノメイガ（アワノメイガ（Ｏｓｔｒｉｎｉａ　ｎｕｂｉｌａｌｉｓ）およびセ
サミアノナグリオイデス（Ｓｅｓａｍｉａ　ｎｏｎａｇｒｉｏｉｄｅｓ））による攻撃に
対する耐性が付与された遺伝子操作されたギョクショクショ（Ｚｅａ　ｍａｙｓ）である
。Ｂｔ１１トウモロコシもまた遺伝形質転換的に酵素ＰＡＴを発現して、除草剤グルホシ
ネートアンモニウムに対する許容性を達成する。
【０３１０】
　２．Ｓｙｎｇｅｎｔａ　Ｓｅｅｄｓ　ＳＡＳ，Ｃｈｅｍｉｎ　ｄｅ　ｌ’Ｈｏｂｉｔ　
２７，Ｆ－３１　７９０　Ｓｔ．Ｓａｕｖｅｕｒ，Ｆｒａｎｃｅ製のＢｔ１７６トウモロ
コシ、登録番号Ｃ／ＦＲ／９６／０５／１０。Ｃｒｙ１Ａｂ毒素の遺伝形質転換発現によ
ってアワノメイガ（アワノメイガ（Ｏｓｔｒｉｎｉａ　ｎｕｂｉｌａｌｉｓ）およびセサ
ミアノナグリオイデス（Ｓｅｓａｍｉａ　ｎｏｎａｇｒｉｏｉｄｅｓ））による攻撃に対
する耐性が付与された遺伝子操作されたギョクショクショ（Ｚｅａ　ｍａｙｓ）である。
Ｂｔ１７６トウモロコシもまた遺伝形質転換的に酵素ＰＡＴを発現して、除草剤グルホシ
ネートアンモニウムに対する許容性を達成する。
【０３１１】
　３．Ｓｙｎｇｅｎｔａ　Ｓｅｅｄｓ　ＳＡＳ，Ｃｈｅｍｉｎ　ｄｅ　ｌ’Ｈｏｂｉｔ　
２７，Ｆ－３１　７９０　Ｓｔ．Ｓａｕｖｅｕｒ，Ｆｒａｎｃｅ製のＭＩＲ６０４トウモ
ロコシ、登録番号Ｃ／ＦＲ／９６／０５／１０。修飾型Ｃｒｙ３Ａ毒素の遺伝形質転換発
現によって昆虫耐性が付与されたトウモロコシである。この毒素は、カテプシン－Ｇ－タ
ンパク分解酵素認識配列の挿入により修飾されたＣｒｙ３Ａ０５５である。このような遺
伝形質転換トウモロコシ植物の調製は、国際公開第０３／０１８８１０号パンフレットに
記載されている。
【０３１２】
　４．Ｍｏｎｓａｎｔｏ　Ｅｕｒｏｐｅ　Ｓ．Ａ．２７０－２７２　Ａｖｅｎｕｅ　ｄｅ
　Ｔｅｒｖｕｒｅｎ，Ｂ－１１５０　Ｂｒｕｓｓｅｌｓ，Ｂｅｌｇｉｕｍ製のＭＯＮ８６
３トウモロコシ、登録番号Ｃ／ＤＥ／０２／９。ＭＯＮ８６３は、Ｃｒｙ３Ｂｂ１毒素を
発現すると共に一定の鞘翅目昆虫に対する耐性を有する。
【０３１３】
　５．Ｍｏｎｓａｎｔｏ　Ｅｕｒｏｐｅ　Ｓ．Ａ．２７０－２７２　Ａｖｅｎｕｅ　ｄｅ
　Ｔｅｒｖｕｒｅｎ，Ｂ－１１５０　Ｂｒｕｓｓｅｌｓ，Ｂｅｌｇｉｕｍ製のＩＰＣ５３
１綿、登録番号Ｃ／ＥＳ／９６／０２。
【０３１４】
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　６．Ｐｉｏｎｅｅｒ　Ｏｖｅｒｓｅａｓ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ，Ａｖｅｎｕｅ　Ｔ
ｅｄｅｓｃｏ，７　Ｂ－１１６０　Ｂｒｕｓｓｅｌｓ，Ｂｅｌｇｉｕｍ製の１５０７トウ
モロコシ、登録番号Ｃ／ＮＬ／００／１０。一定の鱗翅目昆虫に対する耐性を達成するた
めのタンパク質Ｃｒｙ１Ｆ、および、除草剤グルホシネートアンモニウムに対する許容性
を達成するためのＰＡＴタンパク質を発現するための遺伝子操作されたトウモロコシであ
る。
【０３１５】
　７．Ｍｏｎｓａｎｔｏ　Ｅｕｒｏｐｅ　Ｓ．Ａ．２７０－２７２　Ａｖｅｎｕｅ　ｄｅ
　Ｔｅｒｖｕｒｅｎ，Ｂ－１１５０　Ｂｒｕｓｓｅｌｓ，Ｂｅｌｇｉｕｍ製のＮＫ６０３
×ＭＯＮ８１０トウモロコシ、登録番号Ｃ／ＧＢ／０２／Ｍ３／０３。遺伝操作された品
種ＮＫ６０３およびＭＯＮ８１０を交雑させることによる従来からの交配によるハイブリ
ッドトウモロコシ品種からなる。ＮＫ６０３×ＭＯＮ８１０トウモロコシは、草剤Ｒｏｕ
ｎｄｕｐ（登録商標）（グリホサートを含有する）に対する許容性を付与する、アグロバ
クテリウム属の一種（Ａｇｒｏｂａｃｔｅｒｉｕｍ　ｓｐ．）の菌株ＣＰ４から得られる
タンパク質ＣＰ４　ＥＰＳＰＳと、また、アワノメイガを含む一定の鱗翅目に対する許容
性をもたらす、バチルスチューリンゲンシスクルスターキ（Ｂａｃｉｌｌｕｓ　ｔｈｕｒ
ｉｎｇｉｅｎｓｉｓ　ｓｕｂｓｐ．ｋｕｒｓｔａｋｉ）から得られるＣｒｙ１Ａｂ毒素と
を遺伝形質転換的に発現する。
【０３１６】
　「作物」という用語は、例えば、いわゆる「病因関連タンパク質」（ＰＲＰ、例えば欧
州特許出願公開第Ａ－０　３９２　２２５号明細書を参照のこと）などの選択的な作用を
有する非病原性物質を合成することが可能であるよう、ＤＮＡ組換え技術を用いて形質転
換された作物植物をも含むと理解されるべきである。このような非病原性物質を合成する
ことが可能であるこのような非病原性物質および遺伝形質転換植物の例は、例えば欧州特
許出願公開第Ａ－０　３９２　２２５号明細書、国際公開第９５／３３８１８号パンフレ
ット、および欧州特許出願公開第Ａ－０　３５３　１９１号明細書から公知である。この
ような遺伝形質転換植物を形成する方法は当業者に一般に公知であると共に、例えば、上
述の刊行物において記載されている。
【０３１７】
　このような遺伝形質転換植物によって発現可能である非病原性物質としては、例えば、
例えばウイルス性ＫＰ１、ＫＰ４あるいはＫＰ６毒素といったナトリウムおよびカルシウ
ムチャネルに対する遮断剤などのイオンチャネル遮断剤；スチルベンシンターゼ；ビベン
ジルシンターゼ；キチナーゼ；グルカナーゼ；いわゆる「病因関連タンパク質」（ＰＲＰ
；例えば欧州特許出願公開第Ａ－０　３９２　２２５号明細書を参照のこと）；微生物に
より産生される非病原性物質、例えばペプチド抗生物質もしくは複素環式抗生物質（例え
ば国際公開第９５／３３８１８号パンフレットを参照のこと）、または、植物病原体防衛
に関与するタンパク質もしくはポリペプチド因子（国際公開第０３／０００９０６号パン
フレットに記載のいわゆる「植物病害耐性遺伝子」）が挙げられる。
【０３１８】
　本発明による組成物は、低適用割合でも、有害生物の防除分野において予防的におよび
／または治療的に価値のある有効成分であり、これは、きわめて好適な生物致死範囲を有
していると共に、温血性の種、魚および植物による良好な耐用性を示す。本発明による有
効成分は、通常は感受性であるが耐性でもある、昆虫または代表的なダニ目などの動物有
害生物のすべてのまたは個別の発育ステージに対して作用する。本発明による有効成分の
殺虫性または殺ダニ性作用は、直接的に、すなわち、すぐに、もしくは、例えば脱皮の最
中といったいくらかの時間の経過後に生じる有害生物の死滅で、または、間接的に、例え
ば低減された産卵および／または孵化率、少なくとも５０～６０％の死滅率（死亡率）に
相当する良好な作用で現れることが可能である。
【０３１９】
　組成物を用いて、鱗翅目、双翅目、半翅目、総翅目、直翅目、網翅目、鞘翅目、ノミ目
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、膜翅目および等翅目、ならびに、例えばダニ類、線虫および軟体有害生物といった他の
無脊椎有害生物などの昆虫有害生物の外寄生を駆除および防除することが可能である。本
明細書においては、以下、昆虫、ダニ類、線虫および軟体動物を一括して有害生物と称す
る。本発明の化合物の使用により駆除および防除され得る有害生物は、農業（この用語は
、食品および繊維製品用の作物の栽培を含む）、園芸および家畜学、伴侶動物、森林なら
びに野菜由来の産物の保管（果実、子実およびひき材など）に関連する有害生物を含み；
人工構造物の損傷ならびにヒトおよび動物の病害の伝染に関連する有害生物；ならびに、
迷惑な有害生物（ハエなど）をも含む。
【０３２０】
　本発明による組成物によって防除され得る有害生物種の例としては：モモアカアブラム
シ（Ｍｙｚｕｓ　ｐｅｒｓｉｃａｅ）（アブラムシ）、ワタアブラムシ（Ａｐｈｉｓ　ｇ
ｏｓｓｙｐｉｉ）（アブラムシ）、マメクロアブラムシ（Ａｐｈｉｓ　ｆａｂａｅ）（ア
ブラムシ）、メクラカメムシ科の一種（Ｌｙｇｕｓ　ｓｐｐ．）（カプシッド）、ジスデ
ルクス属の一種（Ｄｙｓｄｅｒｃｕｓ　ｓｐｐ．）（カプシッド）、トビイロウンカ（Ｎ
ｉｌａｐａｒｖａｔａ　ｌｕｇｅｎｓ）（トビイロウンカ）、ツマグロヨコバイ（Ｎｅｐ
ｈｏｔｅｔｔｉｘｃ　ｉｎｃｔｉｃｅｐｓ）（リーフホッパー）、ネザラ属の一種（Ｎｅ
ｚａｒａ　ｓｐｐ．）（カメムシ）、ユースキスツス属の一種（Ｅｕｓｃｈｉｓｔｕｓ　
ｓｐｐ．）（カメムシ）、レプトコリサ属の一種（Ｌｅｐｔｏｃｏｒｉｓａ　ｓｐｐ．）
（カメムシ）、ミカンキイロアザミウマ（Ｆｒａｎｋｌｉｎｉｅｌｌａ　ｏｃｃｉｄｅｎ
ｔａｌｉｓ）（アザミウマ）、トリプス属の一種（Ｔｈｒｉｐｓ　ｓｐｐ．）（アザミウ
マ）、コロラドハムシ（Ｌｅｐｔｉｎｏｔａｒｓａ　ｄｅｃｅｍｌｉｎｅａｔａ）（コロ
ラドハムシ）、メキシコワタミゾウムシ（Ａｎｔｈｏｎｏｍｕｓ　ｇｒａｎｄｉｓ）（ワ
タミゾウムシ）、アオニジエラ属の一種（Ａｏｎｉｄｉｅｌｌａ　ｓｐｐ．）（カイガラ
ムシ）、トリアロイデス属の一種（Ｔｒｉａｌｅｕｒｏｄｅｓ　ｓｐｐ．）（コナジラミ
）、タバココナジラミ（Ｂｅｍｉｓｉａ　ｔａｂａｃｉ）（コナジラミ）、ヨーロッパア
ワノメイガ（Ｏｓｔｒｉｎｉａ　ｎｕｂｉｌａｌｉｓ）（アワノメイガ）、スポドプテラ
クットラリス（Ｓｐｏｄｏｐｔｅｒａ　ｌｉｔｔｏｒａｌｉｓ）（コットンリーフワーム
（ｃｏｔｔｏｎ　ｌｅａｆｗｏｒｍ））、ニセアメリカタバコガ（Ｈｅｌｉｏｔｈｉｓ　
ｖｉｒｅｓｃｅｎｓ）（ニセアメリカタバコガ）、オオタバコガ（Ｈｅｌｉｃｏｖｅｒｐ
ａ　ａｒｍｉｇｅｒａ）（オオタバコガ（ｃｏｔｔｏｎ　ｂｏｌｌｗｏｒｍ））、アメリ
カタバコガ（Ｈｅｌｉｃｏｖｅｒｐａ　ｚｅａ）（オオタバコガ（ｃｏｔｔｏｎ　ｂｏｌ
ｌｗｏｒｍ））、シレプタデロガタ（Ｓｙｌｅｐｔａ　ｄｅｒｏｇａｔａ）（ワタノメイ
ガ）、シロチョウ（Ｐｉｅｒｉｓ　ｂｒａｓｓｉｃａｅ）（モンシロチョウ）、コナガ（
Ｐｌｕｔｅｌｌａ　ｘｙｌｏｓｔｅｌｌａ）（コナガ）、アグロティス属の一種（Ａｇｒ
ｏｔｉｓ　ｓｐｐ．）（ヨトウムシ）、ニカメイガ（Ｃｈｉｌｏ　ｓｕｐｐｒｅｓｓａｌ
ｉｓ）（ニカメイチュウ）、トノサマバッタ（Ｌｏｃｕｓｔａ　ｍｉｇｒａｔｏｒｉａ）
（バッタ）、オーストラリアトビバッタ（Ｃｈｏｒｔｉｏｃｅｔｅｓ　ｔｅｒｍｉｎｉｆ
ｅｒａ）（バッタ）、ディアブロティカ属の一種（Ｄｉａｂｒｏｔｉｃａ　ｓｐｐ．）（
ネクイムシ）、リンゴハダニ（Ｐａｎｏｎｙｃｈｕｓ　ｕｌｍｉ）（リンゴハダニ）、ミ
カンハダニ（Ｐａｎｏｎｙｃｈｕｓ　ｃｉｔｒｉ）（ミカンハダニ）、ナミハダニ（Ｔｅ
ｔｒａｎｙｃｈｕｓ　ｕｒｔｉｃａｅ）（ナミハダニ）、ニセナミハダニ（Ｔｅｔｒａｎ
ｙｃｈｕｓ　ｃｉｎｎａｂａｒｉｎｕｓ）（ニセナミハダニ）、ミカンサビダニ（Ｐｈｙ
ｌｌｏｃｏｐｔｒｕｔａ　ｏｌｅｉｖｏｒａ）（ミカンサビダニ）、チャノホコリダニ（
Ｐｏｌｙｐｈａｇｏｔａｒｓｏｎｅｍｕｓ　ｌａｔｕｓ）（チャノホコリダニ）、ヒメハ
ダニの一種（Ｂｒｅｖｉｐａｌｐｕｓ　ｓｐｐ．）（ヒメハダニ）、オウシマダニ（Ｂｏ
ｏｐｈｉｌｕｓ　ｍｉｃｒｏｐｌｕｓ）（ウシマダニ）、アメリカイヌカクマダニ（Ｄｅ
ｒｍａｃｅｎｔｏｒ　ｖａｒｉａｂｉｌｉｓ）（カクマダニ）、ネコノミ（Ｃｔｅｎｏｃ
ｅｐｈａｌｉｄｅｓ　ｆｅｌｉｓ）（ネコノミ）、ハモグリムシの１種（Ｌｉｒｉｏｍｙ
ｚａ　ｓｐｐ．）（ハモグリムシ）、イエバエ（Ｍｕｓｃａ　ｄｏｍｅｓｔｉｃａ）（イ
エバエ）、ネッタイシマカ（Ａｅｄｅｓ　ａｅｇｙｐｔｉ）（カ）、ハマダラカの一種（
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Ａｎｏｐｈｅｌｅｓ　ｓｐｐ．）（カ）、イエカ属の一種（Ｃｕｌｅｘ　ｓｐｐ．）（カ
）、ルシリア属の一種（Ｌｕｃｉｌｌｉａ　ｓｐｐ．）（クロバエ）、チャバネゴキブリ
（Ｂｌａｔｔｅｌｌａ　ｇｅｒｍａｎｉｃａ）（ゴキブリ）、ワモンゴキブリ（Ｐｅｒｉ
ｐｌａｎｅｔａ　ａｍｅｒｉｃａｎａ）（ゴキブリ）、トウヨウゴキブリ（Ｂｌａｔｔａ
　ｏｒｉｅｎｔａｌｉｓ）（ゴキブリ）、ムカシシロアリ科のシロアリ（例えば、マスト
テルメスの一種（Ｍａｓｔｏｔｅｒｍｅｓ　ｓｐｐ．））、レイビシロアリ科のシロアリ
（例えば、ネオテルメスの一種（Ｎｅｏｔｅｒｍｅｓ　ｓｐｐ．））、ミゾガシラシロア
リ科のシロアリ（例えば、イエシロアリ（Ｃｏｐｔｏｔｅｒｍｅｓ　ｆｏｒｍｏｓａｎｕ
ｓ）、キアシシロアリ（Ｒｅｔｉｃｕｌｉｔｅｒｍｅｓ　ｆｌａｖｉｐｅｓ）、ヤマトシ
ロアリ（Ｒ．ｓｐｅｒａｔｕ）、Ｒ．ビルギニクス（Ｒ．ｖｉｒｇｉｎｉｃｕｓ）、Ｒ．
ヘスペルス（Ｒ．ｈｅｓｐｅｒｕｓ）、および、Ｒ．サントネンシス（Ｒ．ｓａｎｔｏｎ
ｅｎｓｉｓ））ならびにシロアリ科のシロアリ（例えばキイロマルガシラシロアリ（Ｇｌ
ｏｂｉｔｅｒｍｅｓ　ｓｕｌｐｈｕｒｅｕｓ））、アカカミアリ（Ｓｏｌｅｎｏｐｓｉｓ
　ｇｅｍｉｎａｔａ）（アカカミアリ）、イエヒメアリ（Ｍｏｎｏｍｏｒｉｕｍ　ｐｈａ
ｒａｏｎｉｓ）（イエヒメアリ）、ハジラミの一種（Ｄａｍａｌｉｎｉａ　ｓｐｐ．）お
よびシラミの一種（Ｌｉｎｏｇｎａｔｈｕｓ　ｓｐｐ．）（ハジラミおよびシラミ）、ネ
コブセンチュウの一種（Ｍｅｌｏｉｄｏｇｙｎｅ　ｓｐｐ．）（ネコブセンチュウ）、グ
ロボデラ属の一種（Ｇｌｏｂｏｄｅｒａ　ｓｐｐ．）およびシストセンチュウ属の一種（
Ｈｅｔｅｒｏｄｅｒａ　ｓｐｐ．）（シストセンチュウ）、ネグサレセンチュウの一種（
Ｐｒａｔｙｌｅｎｃｈｕｓ　ｓｐｐ．）（ネグサレセンチュウ）、バナナネモグリセンチ
ュウの一種（Ｒｈｏｄｏｐｈｏｌｕｓ　ｓｐｐ．）（バナナネモグリセンチュウ）、チレ
ンクルス属の一種（Ｔｙｌｅｎｃｈｕｌｕｓ　ｓｐｐ．）（ミカンネセンチュウ）、捻転
胃虫（Ｈａｅｍｏｎｃｈｕｓ　ｃｏｎｔｏｒｔｕｓ）（捻転胃虫）、エレガンスセンチュ
ウ（Ｃａｅｎｏｒｈａｂｄｉｔｉｓ　ｅｌｅｇａｎｓ）（センチュウ）、毛様線虫属の一
種（Ｔｒｉｃｈｏｓｔｒｏｎｇｙｌｕｓ　ｓｐｐ．）（胃腸線虫）、ならびに、ノハラナ
メクジ（Ｄｅｒｏｃｅｒａｓ　ｒｅｔｉｃｕｌａｔｕｍ）（ナメクジ）が挙げられる。
【０３２１】
　上記の有害生物の例は：
ダニ目から、例えば、
アカリツス属の一種（Ａｃａｌｉｔｕｓ　ｓｐｐ）、アカルス属の一種（Ａｃｕｌｕｓ　
ｓｐｐ）、アカリカルス属の一種（Ａｃａｒｉｃａｌｕｓ　ｓｐｐ）、アセリア属の一種
（Ａｃｅｒｉａ　ｓｐｐ）、アシブトコナダニ（Ａｃａｒｕｓ　ｓｉｒｏ）、アンブリオ
ンマ属の一種（Ａｍｂｌｙｏｍｍａ　ｓｐｐ．）、ナガヒメダニ属の一種（Ａｒｇａｓ　
ｓｐｐ．）、ウシマダニ属の一種（Ｂｏｏｐｈｉｌｕｓ　ｓｐｐ．）、ブレビパルパス属
の一種（Ｂｒｅｖｉｐａｌｐｕｓ　ｓｐｐ．）、ブリオビア属の一種（Ｂｒｙｏｂｉａ　
ｓｐｐ）、カリピトリメルス属の一種（Ｃａｌｉｐｉｔｒｉｍｅｒｕｓ　ｓｐｐ．）、シ
ョクヒヒゼンダニ属の一種（Ｃｈｏｒｉｏｐｔｅｓ　ｓｐｐ．）、ワクモ（Ｄｅｒｍａｎ
ｙｓｓｕｓ　ｇａｌｌｉｎａｅ）、デルマトファゴイデス属の一種（Ｄｅｒｍａｔｏｐｈ
ａｇｏｉｄｅｓ　ｓｐｐ）、エオテトラニカス属の一種（Ｅｏｔｅｔｒａｎｙｃｈｕｓ　
ｓｐｐ）、エリオフィエス属の一種（Ｅｒｉｏｐｈｙｅｓ　ｓｐｐ．）、ヘミタルソネム
ス属の一種（Ｈｅｍｉｔａｒｓｏｎｅｍｕｓ　ｓｐｐ）、イボマダニ属の一種（Ｈｙａｌ
ｏｍｍａ　ｓｐｐ．）、マダニ属の一種（Ｉｘｏｄｅｓ　ｓｐｐ．）、オリゴニクス属の
一種（Ｏｌｙｇｏｎｙｃｈｕｓ　ｓｐｐ）、カズキダニ属の一種（Ｏｒｎｉｔｈｏｄｏｒ
ｏｓ　ｓｐｐ．）、ポリファゴタルソネラタス（Ｐｏｌｙｐｈａｇｏｔａｒｓｏｎｅ　ｌ
ａｔｕｓ）、パノニクス属の一種（Ｐａｎｏｎｙｃｈｕｓ　ｓｐｐ．）、ミカンサビダニ
（Ｐｈｙｌｌｏｃｏｐｔｒｕｔａ　ｏｌｅｉｖｏｒａ）、フィトネムス属の一種（Ｐｈｙ
ｔｏｎｅｍｕｓ　ｓｐｐ）、ポリファゴタロソネムス属の一種（Ｐｏｌｙｐｈａｇｏｔａ
ｒｓｏｎｅｍｕｓ　ｓｐｐ）、キュウセンヒゼンダニ属の一種（Ｐｓｏｒｏｐｔｅｓ　ｓ
ｐｐ．）、コイタマダニ属の一種（Ｒｈｉｐｉｃｅｐｈａｌｕｓ　ｓｐｐ．）、リゾグリ
フス属の一種（Ｒｈｉｚｏｇｌｙｐｈｕｓ　ｓｐｐ．）、サルコプテス属の一種（Ｓａｒ
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ｃｏｐｔｅｓ　ｓｐｐ．）、ステネオタルソネムス属の一種（Ｓｔｅｎｅｏｔａｒｓｏｎ
ｅｍｕｓ　ｓｐｐ）、ホコリダニ属の一種（Ｔａｒｓｏｎｅｍｕｓ　ｓｐｐ．）およびテ
トラニクス属の一種（Ｔｅｔｒａｎｙｃｈｕｓ　ｓｐｐ．）；
シラミ目から、例えば、
ブタジラミ属の一種（Ｈａｅｍａｔｏｐｉｎｕｓ　ｓｐｐ．）、リノグナツス属の一種（
Ｌｉｎｏｇｎａｔｈｕｓ　ｓｐｐ．）、ペディクルス属の一種（Ｐｅｄｉｃｕｌｕｓ　ｓ
ｐｐ．）、ペムフィグス属の一種（Ｐｅｍｐｈｉｇｕｓ　ｓｐｐ．）およびフィロキセラ
属の一種（Ｐｈｙｌｌｏｘｅｒａ　ｓｐｐ．）；
鞘翅目から、例えば、
アグリオテス属の一種（Ａｇｒｉｏｔｅｓ　ｓｐｐ．）、アンフィマロンマジャレ（Ａｍ
ｐｈｉｍａｌｌｏｎ　ｍａｊａｌｅ）、セマダラコガネ（Ａｎｏｍａｌａ　ｏｒｉｅｎｔ
ａｌｉｓ）、アントノムス属の一種（Ａｎｔｈｏｎｏｍｕｓ　ｓｐｐ．）、アンフォディ
ウス属の一種（Ａｐｈｏｄｉｕｓ　ｓｐｐ）、アスチラスアトロマクラタス（Ａｓｔｙｌ
ｕｓ　ａｔｒｏｍａｃｕｌａｔｕｓ）、アテニウス属の一種（Ａｔａｅｎｉｕｓ　ｓｐｐ
）、アトマリアリネアリス（ａｒｉａ　ｌｉｎｅａｒｉｓ）、カエトクネマチビアリス（
Ｃｈａｅｔｏｃｎｅｍａ　ｔｉｂｉａｌｉｓ）、セロトマ属の一種（Ｃｅｒｏｔｏｍａ　
ｓｐｐ）、コノデルス属の一種（Ｃｏｎｏｄｅｒｕｓ　ｓｐｐ）、コスモポリテス属の一
種（Ｃｏｓｍｏｐｏｌｉｔｅｓ　ｓｐｐ．）、コチニスニチダ（Ｃｏｔｉｎｉｓ　ｎｉｔ
ｉｄａ）、クルクリオ属の一種（Ｃｕｒｃｕｌｉｏ　ｓｐｐ．）、シクロセファラ属の一
種（Ｃｙｃｌｏｃｅｐｈａｌａ　ｓｐｐ）、デルメステス属の一種（Ｄｅｒｍｅｓｔｅｓ
　ｓｐｐ．）、ジアブロチカ属の一種（Ｄｉａｂｒｏｔｉｃａ　ｓｐｐ．）、アデルスツ
ノカブト（Ｄｉｌｏｂｏｄｅｒｕｓ　ａｂｄｅｒｕｓ）、エピラクナ属の一種（Ｅｐｉｌ
ａｃｈｎａ　ｓｐｐ．）、エレムヌス属の一種（Ｅｒｅｍｎｕｓ　ｓｐｐ．）、ヘテロニ
クスアラトル（Ｈｅｔｅｒｏｎｙｃｈｕｓ　ａｒａｔｏｒ）、ヒポテネムスハンペイ（Ｈ
ｙｐｏｔｈｅｎｅｍｕｓ　ｈａｍｐｅｉ）、ラグリアフイロサ（Ｌａｇｒｉａ　ｖｉｌｏ
ｓａ）、コロラドハムシ（Ｌｅｐｔｉｎｏｔａｒｓａ　ｄｅｃｅｍｌｉｎｅａｔａ）、リ
ッソルホプトルス属の一種（Ｌｉｓｓｏｒｈｏｐｔｒｕｓ　ｓｐｐ．）、リオゲニス属の
一種（Ｌｉｏｇｅｎｙｓ　ｓｐｐ）、マエコラスピス属の一種（Ｍａｅｃｏｌａｓｐｉｓ
　ｓｐｐ）、アカビロウドコガネ（Ｍａｌａｄｅｒａ　ｃａｓｔａｎｅａ）、メガセリス
属の一種（Ｍｅｇａｓｃｅｌｉｓ　ｓｐｐ）、メリゲテスアエネウス（Ｍｅｌｉｇｈｅｔ
ｅｓ　ａｅｎｅｕｓ）、メロロンタ属の一種（Ｍｅｌｏｌｏｎｔｈａ　ｓｐｐ．）、マイ
オクロウスアルマツス（Ｍｙｏｃｈｒｏｕｓ　ａｒｍａｔｕｓ）、オリジャエフィルス属
の一種（Ｏｒｙｃａｅｐｈｉｌｕｓ　ｓｐｐ．）、オチオリンクス属の一種（Ｏｔｉｏｒ
ｈｙｎｃｈｕｓ　ｓｐｐ．）、フィロファーガ属の一種（Ｐｈｙｌｌｏｐｈａｇａ　ｓｐ
ｐ）、フリクチヌス属の一種（Ｐｈｌｙｃｔｉｎｕｓ　ｓｐｐ．）、ポピリア属の一種（
Ｐｏｐｉｌｌｉａ　ｓｐｐ．）、プシリオデス属の一種（Ｐｓｙｌｌｉｏｄｅｓ　ｓｐｐ
．）、リソマツスアウブチリス（Ｒｈｙｓｓｏｍａｔｕｓ　ａｕｂｔｉｌｉｓ）、リゾペ
ルタ属の一種（Ｒｈｉｚｏｐｅｒｔｈａ　ｓｐｐ．）、コガネムシ科（Ｓｃａｒａｂｅｉ
ｄａｅ）、シトフィルス属の一種（Ｓｉｔｏｐｈｉｌｕｓ　ｓｐｐ．）、シトトルガ属の
一種（Ｓｉｔｏｔｒｏｇａ　ｓｐｐ．）、ソマチカス属の一種（Ｓｏｍａｔｉｃｕｓ　ｓ
ｐｐ）、スフェノフォラス属の一種（Ｓｐｈｅｎｏｐｈｏｒｕｓ　ｓｐｐ）、ステルネク
ススブシグナツス（Ｓｔｅｒｎｅｃｈｕｓ　ｓｕｂｓｉｇｎａｔｕｓ）、ゴミムシダマシ
属の一種（Ｔｅｎｅｂｒｉｏ　ｓｐｐ．）、トリボリウム属の一種（Ｔｒｉｂｏｌｉｕｍ
　ｓｐｐ．）およびトロゴデルマ属の一種（Ｔｒｏｇｏｄｅｒｍａ　ｓｐｐ．）；
双翅目から、例えば、
ヤブカ属の一種（Ａｅｄｅｓ　ｓｐｐ．）、ハマダラカ属の一種（Ａｎｏｐｈｅｌｅｓ　
ｓｐｐ）、アンテリゴナソカタ（Ａｎｔｈｅｒｉｇｏｎａ　ｓｏｃｃａｔａ）、オリーブ
ミバエ（Ｂａｃｔｒｏｃｅａ　ｏｌｅａｅ）、ビビオホルツラヌス（Ｂｉｂｉｏ　ｈｏｒ
ｔｕｌａｎｕｓ）、ブラジシア属の一種（Ｂｒａｄｙｓｉａ　ｓｐｐ）、カリホラエリス
ロセファラ（Ｃａｌｌｉｐｈｏｒａ　ｅｒｙｔｈｒｏｃｅｐｈａｌａ）、セラチチス属の
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一種（Ｃｅｒａｔｉｔｉｓ　ｓｐｐ．）、オビキンバエ属の一種（Ｃｈｒｙｓｏｍｙｉａ
　ｓｐｐ．）、イエカ属の一種（Ｃｕｌｅｘ　ｓｐｐ．）、クテレブラ属の一種（Ｃｕｔ
ｅｒｅｂｒａ　ｓｐｐ．）、ダクス属の一種（Ｄａｃｕｓ　ｓｐｐ．）、デリア属の一種
（Ｄｅｌｉａ　ｓｐｐ）、キイロショウジョウバエ（Ｄｒｏｓｏｐｈｉｌａ　ｍｅｌａｎ
ｏｇａｓｔｅｒ）、ヒメイエバエ属の一種（Ｆａｎｎｉａ　ｓｐｐ．）、ガストロフィラ
ス属の一種（Ｇａｓｔｒｏｐｈｉｌｕｓ　ｓｐｐ．）、ゲオミザトリプンクタタ（Ｇｅｏ
ｍｙｚａ　ｔｒｉｐｕｎｃｔａｔａ）、ツェツェバエ属の一種（Ｇｌｏｓｓｉｎａ　ｓｐ
ｐ．）、ヒフバエ属の一種（Ｈｙｐｏｄｅｒｍａ　ｓｐｐ．）、ヒッポボスカ属の一種（
Ｈｙｐｐｏｂｏｓｃａ　ｓｐｐ．）、リリオミザ属の一種（Ｌｉｒｉｏｍｙｚａ　ｓｐｐ
．）、キンバエ属の一種（Ｌｕｃｉｌｉａ　ｓｐｐ．）、メラナグロミザ属の一種（Ｍｅ
ｌａｎａｇｒｏｍｙｚａ　ｓｐｐ．）、イエバエ属の一種（Ｍｕｓｃａ　ｓｐｐ．）、ヒ
ツジバエ属の一種（Ｏｅｓｔｒｕｓ　ｓｐｐ．）、オルセオリア属の一種（Ｏｒｓｅｏｌ
ｉａ　ｓｐｐ．）、オスキネラフリツ（Ｏｓｃｉｎｅｌｌａ　ｆｒｉｔ）、アカザモグリ
ハナバエ（Ｐｅｇｏｍｙｉａ　ｈｙｏｓｃｙａｍｉ）、ホルビア属の一種（Ｐｈｏｒｂｉ
ａ　ｓｐｐ．）、ラゴレチス属の一種（Ｒｈａｇｏｌｅｔｉｓ　ｓｐｐ）、リベリアクア
ドリファシアタ（Ｒｉｖｅｌｉａ　ｑｕａｄｒｉｆａｓｃｉａｔａ）、スカテラ属の一種
（Ｓｃａｔｅｌｌａ　ｓｐｐ）、キノコバエ属の一種（Ｓｃｉａｒａ　ｓｐｐ．）、サシ
バエ属の一種（Ｓｔｏｍｏｘｙｓ　ｓｐｐ．）、アブ属の一種（Ｔａｂａｎｕｓ　ｓｐｐ
．）、タニア属の一種（Ｔａｎｎｉａ　ｓｐｐ．）およびガガンボ属の一種（Ｔｉｐｕｌ
ａ　ｓｐｐ．）；
半翅目から、例えば、
アカントコリススカブラトル（Ａｃａｎｔｈｏｃｏｒｉｓ　ｓｃａｂｒａｔｏｒ）、アク
ロステルナム属の一種（Ａｃｒｏｓｔｅｒｎｕｍ　ｓｐｐ）、ウススジカスミカメムシ（
Ａｄｅｌｐｈｏｃｏｒｉｓ　ｌｉｎｅｏｌａｔｕｓ）、アンブリペルタニチダ（Ａｍｂｌ
ｙｐｅｌｔａ　ｎｉｔｉｄａ）、バチコエリアタラシナ（Ｂａｔｈｙｃｏｅｌｉａ　ｔｈ
ａｌａｓｓｉｎａ）、ブリサス属の一種（Ｂｌｉｓｓｕｓ　ｓｐｐ）、トコジラミ属の一
種（Ｃｉｍｅｘ　ｓｐｐ．）、クラビグララトメントシコリス（Ｃｌａｖｉｇｒａｌｌａ
　ｔｏｍｅｎｔｏｓｉｃｏｌｌｉｓ）、クレオンチアデス属の一種（Ｃｒｅｏｎｔｉａｄ
ｅｓ　ｓｐｐ）、ジスタンチエラテオブロマ（Ｄｉｓｔａｎｔｉｅｌｌａ　ｔｈｅｏｂｒ
ｏｍａ）、ジケロプスフルカツス（Ｄｉｃｈｅｌｏｐｓ　ｆｕｒｃａｔｕｓ）、ジスデル
クス属の一種（Ｄｙｓｄｅｒｃｕｓ　ｓｐｐ．）、エデッサ属の一種（Ｅｄｅｓｓａ　ｓ
ｐｐ）、オイキスツス属の一種（Ｅｕｃｈｉｓｔｕｓ　ｓｐｐ．）、ヒメナガメ（Ｅｕｒ
ｙｄｅｍａ　ｐｕｌｃｈｒｕｍ）、エウリガステル属の一種（Ｅｕｒｙｇａｓｔｅｒ　ｓ
ｐｐ．）、クサギカメムシ（Ｈａｌｙｏｍｏｒｐｈａ　ｈａｌｙｓ）、ホルシアスノビレ
ルス（Ｈｏｒｃｉａｓ　ｎｏｂｉｌｅｌｌｕｓ）、レプトコリサ属の一種（Ｌｅｐｔｏｃ
ｏｒｉｓａ　ｓｐｐ．）、メクラカメムシ科の一種（Ｌｙｇｕｓ　ｓｐｐ）、マルガロデ
ス属の一種（Ｍａｒｇａｒｏｄｅｓ　ｓｐｐ）、ムルガンチアヒストリオニク（Ｍｕｒｇ
ａｎｔｉａ　ｈｉｓｔｒｉｏｎｉｃ）、ネオメガロトムス属の一種（Ｎｅｏｍｅｇａｌｏ
ｔｏｍｕｓ　ｓｐｐ）、タバコカスミカメムシ（Ｎｅｓｉｄｉｏｃｏｒｉｓ　ｔｅｎｕｉ
ｓ）、ネザラ属の一種（Ｎｅｚａｒａ　ｓｐｐ．）、ニシウスシムランス（Ｎｙｓｉｕｓ
　ｓｉｍｕｌａｎｓ）、オエバルスインスラリス（Ｏｅｂａｌｕｓ　ｉｎｓｕｌａｒｉｓ
）、ピエスマ属の一種（Ｐｉｅｓｍａ　ｓｐｐ．）、ピエゾドルス属の一種（Ｐｉｅｚｏ
ｄｏｒｕｓ　ｓｐｐ）、ロドニウス属の一種（Ｒｈｏｄｎｉｕｓ　ｓｐｐ．）、サールベ
ルゲラシングラリス（Ｓａｈｌｂｅｒｇｅｌｌａ　ｓｉｎｇｕｌａｒｉｓ）、スカプトコ
リスカスタネア（Ｓｃａｐｔｏｃｏｒｉｓ　ｃａｓｔａｎｅａ）、スコチノファラ属の一
種（Ｓｃｏｔｉｎｏｐｈａｒａ　ｓｐｐ．）、チアンタ属の一種（Ｔｈｙａｎｔａ　ｓｐ
ｐ）、サシガメ属の一種（Ｔｒｉａｔｏｍａ　ｓｐｐ．）、ヴァチガイルデンス（Ｖａｔ
ｉｇａ　ｉｌｌｕｄｅｎｓ）；
アシルトシウムピスム（Ａｃｙｒｔｈｏｓｉｕｍ　ｐｉｓｕｍ）、アダルゲス属の一種（
Ａｄａｌｇｅｓ　ｓｐｐ）、アガリアナエンシゲラ（Ａｇａｌｌｉａｎａ　ｅｎｓｉｇｅ
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ｒａ）、アゴノセナタルギオニイ（Ａｇｏｎｏｓｃｅｎａ　ｔａｒｇｉｏｎｉｉ）、アレ
ウロジクス属の一種（Ａｌｅｕｒｏｄｉｃｕｓ　ｓｐｐ）、アレウロカンツス属の一種（
Ａｌｅｕｒｏｃａｎｔｈｕｓ　ｓｐｐ）、アレウロロブスバロデンシス（Ａｌｅｕｒｏｌ
ｏｂｕｓ　ｂａｒｏｄｅｎｓｉｓ）、アレウロトリキスフロッコスス（Ａｌｅｕｒｏｔｈ
ｒｉｘｕｓ　ｆｌｏｃｃｏｓｕｓ）、アレイロデスブラシカエ（Ａｌｅｙｒｏｄｅｓ　ｂ
ｒａｓｓｉｃａｅ）、フタテンミドリヨコバイ（Ａｍａｒａｓｃａ　ｂｉｇｕｔｔｕｌａ
）、アムリトズスアトキンソニ（Ａｍｒｉｔｏｄｕｓ　ａｔｋｉｎｓｏｎｉ）、アノニジ
エラ属の一種（Ａｏｎｉｄｉｅｌｌａ　ｓｐｐ．）、アリマキ科、ワタアブラムシ属の一
種（Ａｐｈｉｓ　ｓｐｐ．）、アスピジオツス属の一種（Ａｓｐｉｄｉｏｔｕｓ　ｓｐｐ
．）、ジャガイモヒゲナガアブラムシ（Ａｕｌａｃｏｒｔｈｕｍ　ｓｏｌａｎｉ）、バク
テリセラコッケレリ（Ｂａｃｔｅｒｉｃｅｒａ　ｃｏｃｋｅｒｅｌｌｉ）、ベミシア属の
一種（Ｂｅｍｉｓｉａ　ｓｐｐ）、ブラキカウダス属の一種（Ｂｒａｃｈｙｃａｕｄｕｓ
　ｓｐｐ）、ダイコンアブラムシ（Ｂｒｅｖｉｃｏｒｙｎｅ　ｂｒａｓｓｉｃａｅ）、カ
コプシラ属の一種（Ｃａｃｏｐｓｙｌｌａ　ｓｐｐ）、カバリエラアエゴポジイＳｃｏｐ
．（Ｃａｖａｒｉｅｌｌａ　ａｅｇｏｐｏｄｉｉ　Ｓｃｏｐ．）、セロプラスタ属の一種
（Ｃｅｒｏｐｌａｓｔｅｒ　ｓｐｐ．）、クリソムファルスアオニジウム（Ｃｈｒｙｓｏ
ｍｐｈａｌｕｓ　ａｏｎｉｄｉｕｍ）、オンシツマルカイガラムシ（Ｃｈｒｙｓｏｍｐｈ
ａｌｕｓ　ｄｉｃｔｙｏｓｐｅｒｍｉ）、シカデラ属の一種（Ｃｉｃａｄｅｌｌａ　ｓｐ
ｐ）、シロオオヨコバイ（Ｃｏｆａｎａ　ｓｐｅｃｔｒａ）、クリプトミズス属の一種（
Ｃｒｙｐｔｏｍｙｚｕｓ　ｓｐｐ）、シカヅリナ属の一種（Ｃｉｃａｄｕｌｉｎａ　ｓｐ
ｐ）、ヒラタカタカイガラムシ（Ｃｏｃｃｕｓ　ｈｅｓｐｅｒｉｄｕｍ）、ダルブルスマ
イジス（Ｄａｌｂｕｌｕｓ　ｍａｉｄｉｓ）、ジアレウロデス属の一種（Ｄｉａｌｅｕｒ
ｏｄｅｓ　ｓｐｐ）、ミカンキジラミ（Ｄｉａｐｈｏｒｉｎａ　ｃｉｔｒｉ）、ジウラフ
ィスノキシア（Ｄｉｕｒａｐｈｉｓ　ｎｏｘｉａ）、ジサフィス属の一種（Ｄｙｓａｐｈ
ｉｓ　ｓｐｐ）、カキノヒメヨコバイ、リンゴワタムシ（Ｅｒｉｏｓｏｍａ　ｌａｒｉｇ
ｅｒｕｍ）、エリスロネウラ属の一種（Ｅｒｙｔｈｒｏｎｅｕｒａ　ｓｐｐ．）、カスカ
ルジア属の一種（Ｇａｓｃａｒｄｉａ　ｓｐｐ．）、グリカスピスブリンブレコンベイ（
Ｇｌｙｃａｓｐｉｓ　ｂｒｉｍｂｌｅｃｏｍｂｅｉ）、ヒアダフィスシュードブラシカエ
（Ｈｙａｄａｐｈｉｓ　ｐｓｅｕｄｏｂｒａｓｓｉｃａｅ）、ヒアロプテルス属の一種（
Ｈｙａｌｏｐｔｅｒｕｓ　ｓｐｐ）、ヒペロミズスパリズス（Ｈｙｐｅｒｏｍｙｚｕｓ　
ｐａｌｌｉｄｕｓ）、リュウガンズキンヨコバイ（Ｉｄｉｏｓｃｏｐｕｓ　ｃｌｙｐｅａ
ｌｉｓ）、ヤコビアスカリビカ（Ｊａｃｏｂｉａｓｃａ　ｌｙｂｉｃａ）、ラオデルファ
クス属の一種（Ｌａｏｄｅｌｐｈａｘ　ｓｐｐ．）、ミズキカタカイガラムシ（Ｌｅｃａ
ｎｉｕｍ　ｃｏｒｎｉ）、レピドサフェス属の一種（Ｌｅｐｉｄｏｓａｐｈｅｓ　ｓｐｐ
．）、ニセダイコンアブラムシ（Ｌｏｐａｐｈｉｓ　ｅｒｙｓｉｍｉ）、リオゲニスマイ
ヂス（Ｌｙｏｇｅｎｙｓ　ｍａｉｄｉｓ）、マクロシフム属の一種（Ｍａｃｒｏｓｉｐｈ
ｕｍ　ｓｐｐ．）、マハナルワ属の一種（Ｍａｈａｎａｒｖａ　ｓｐｐ）、メタカルファ
プルイノサ（Ｍｅｔｃａｌｆａ　ｐｒｕｉｎｏｓａ）、ムギウスイロアブラムシ（Ｍｅｔ
ｏｐｏｌｏｐｈｉｕｍ　ｄｉｒｈｏｄｕｍ）、ミンズスクルズス（Ｍｙｎｄｕｓ　ｃｒｕ
ｄｕｓ）、ミズス属の一種（Ｍｙｚｕｓ　ｓｐｐ．）、ネオトキソプテラ属の一種（Ｎｅ
ｏｔｏｘｏｐｔｅｒａ　ｓｐ）、ツマグロヨコバイ属の一種（Ｎｅｐｈｏｔｅｔｔｉｘ　
ｓｐｐ．）、ニラパルバタ属の一種（Ｎｉｌａｐａｒｖａｔａ　ｓｐｐ．）、ナシミドリ
オオアブラムシ（Ｎｉｐｐｏｌａｃｈｎｕｓ　ｐｉｒｉ　Ｍａｔｓ）、オドナスピスルタ
エ（Ｏｄｏｎａｓｐｉｓ　ｒｕｔｈａｅ）、オレグマラニゲラゼンター（Ｏｒｅｇｍａ　
ｌａｎｉｇｅｒａ　Ｚｅｈｎｔｅｒ）、ヤマモモコナジラミ（Ｐａｒａｂｅｍｉｓｉａ　
ｍｙｒｉｃａｅ）、パラトリオザコッケレリ（Ｐａｒａｔｒｉｏｚａ　ｃｏｃｋｅｒｅｌ
ｌｉ）、パルラトリア属の一種（Ｐａｒｌａｔｏｒｉａ　ｓｐｐ．）、ペムフィグス属の
一種（Ｐｅｍｐｈｉｇｕｓ　ｓｐｐ．）、トウモロコシウンカ（Ｐｅｒｅｇｒｉｎｕｓ　
ｍａｉｄｉｓ）、ペルキンシエラ属の一種（Ｐｅｒｋｉｎｓｉｅｌｌａ　ｓｐｐ）、ホッ
プイボアブラムシ（Ｐｈｏｒｏｄｏｎ　ｈｕｍｕｌｉ）、フィロキセラ属の一種（Ｐｈｙ
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ｌｌｏｘｅｒａ　ｓｐｐ）、プラノコッカス属の一種（Ｐｌａｎｏｃｏｃｃｕｓ　ｓｐｐ
．）、プセウダウラカスピス属の一種（Ｐｓｅｕｄａｕｌａｃａｓｐｉｓ　ｓｐｐ．）、
シュードコッカス属の一種（Ｐｓｅｕｄｏｃｏｃｃｕｓ　ｓｐｐ．）、ワタノミハムシ（
Ｐｓｅｕｄａｔｏｍｏｓｃｅｌｉｓ　ｓｅｒｉａｔｕｓ）、プシラ属の一種（Ｐｓｙｌｌ
ａ　ｓｐｐ．）、プルビナリアエチオピカ（Ｐｕｌｖｉｎａｒｉａ　ａｅｔｈｉｏｐｉｃ
ａ）、クアドラズピジオツス属の一種（Ｑｕａｄｒａｓｐｉｄｉｏｔｕｓ　ｓｐｐ．）、
クエサダギガス（Ｑｕｅｓａｄａ　ｇｉｇａｓ）、イナズマヨコバイ（Ｒｅｃｉｌｉａ　
ｄｏｒｓａｌｉｓ）、ロパロシフム属の一種（Ｒｈｏｐａｌｏｓｉｐｈｕｍ　ｓｐｐ．）
、サイセチア属の一種（Ｓａｉｓｓｅｔｉａ　ｓｐｐ．）、スカホイデウス属の一種（Ｓ
ｃａｐｈｏｉｄｅｕｓ　ｓｐｐ．）、スチザフィス属の一種（Ｓｃｈｉｚａｐｈｉｓ　ｓ
ｐｐ．）、シトビオン属の一種（Ｓｉｔｏｂｉｏｎ　ｓｐｐ．）、セジロウンカ（Ｓｏｇ
ａｔｅｌｌａ　ｆｕｒｃｉｆｅｒａ）、スピシスチルスフェスチヌス（Ｓｐｉｓｓｉｓｔ
ｉｌｕｓ　ｆｅｓｔｉｎｕｓ）、タロファガスプロセルピナ（Ｔａｒｏｐｈａｇｕｓ　Ｐ
ｒｏｓｅｒｐｉｎａ）、トキソプテラ属の一種（Ｔｏｘｏｐｔｅｒａ　ｓｐｐ）、トリア
レウロデス属の一種（Ｔｒｉａｌｅｕｒｏｄｅｓ　ｓｐｐ）、トリジスカスポロボリ（Ｔ
ｒｉｄｉｓｃｕｓ　ｓｐｏｒｏｂｏｌｉ）、トリオニムス属の一種（Ｔｒｉｏｎｙｍｕｓ
　ｓｐｐ）、ミカントガリキジラミ（Ｔｒｉｏｚａ　ｅｒｙｔｒｅａｅ）、ニセヤノネカ
イガラムシ（Ｕｎａｓｐｉｓ　ｃｉｔｒｉ）、ジギナフラミゲラ（Ｚｙｇｉｎａ　ｆｌａ
ｍｍｉｇｅｒａ）、ジギニジアスクテラリス（Ｚｙｇｉｎｉｄｉａ　ｓｃｕｔｅｌｌａｒ
ｉｓ）；
膜翅目から、例えば、
ヒメハキリアリ属、アルゲ属の一種（Ａｒｇｅ　ｓｐｐ）、アッタ属の一種（Ａｔｔａ　
ｓｐｐ．）、セフス属の一種（Ｃｅｐｈｕｓ　ｓｐｐ．）、ジプリオン属の一種（Ｄｉｐ
ｒｉｏｎ　ｓｐｐ．）、マツハバチ科（Ｄｉｐｒｉｏｎｉｄａｅ）、シマトウヒハバチ（
Ｇｉｌｐｉｎｉａ　ｐｏｌｙｔｏｍａ）、ホプロカンパ属の一種（Ｈｏｐｌｏｃａｍｐａ
　ｓｐｐ．）、ケアリ属の一種（Ｌａｓｉｕｓ　ｓｐｐ．）、イエヒメアリ（Ｍｏｎｏｍ
ｏｒｉｕｍ　ｐｈａｒａｏｎｉｓ）、ネオジプリオン属の一種（Ｎｅｏｄｉｐｒｉｏｎ　
ｓｐｐ．）、クロナガアリ（Ｐｏｇｏｎｏｍｙｒｍｅｘ　ｓｐｐ）、スレノプシスインビ
クタ（Ｓｌｅｎｏｐｓｉｓ　ｉｎｖｉｃｔａ）、ソレノプシス属の一種（Ｓｏｌｅｎｏｐ
ｓｉｓ　ｓｐｐ．）およびベスパ属の一種（Ｖｅｓｐａ　ｓｐｐ．）；
等翅目から、例えば、
コプトテルメス属の一種（Ｃｏｐｔｏｔｅｒｍｅｓ　ｓｐｐ）、コルニテルネスクムラン
ス（Ｃｏｒｎｉｔｅｒｎｅｓ　ｃｕｍｕｌａｎｓ）、インシシテルメス属の一種（Ｉｎｃ
ｉｓｉｔｅｒｍｅｓ　ｓｐｐ）、マクロテルメス属の一種（Ｍａｃｒｏｔｅｒｍｅｓ　ｓ
ｐｐ）、マストテルメス属の一種（Ｍａｓｔｏｔｅｒｍｅｓ　ｓｐｐ）、ミクロテルメス
属の一種（Ｍｉｃｒｏｔｅｒｍｅｓ　ｓｐｐ）、ヤマトシロアリ属の一種（Ｒｅｔｉｃｕ
ｌｉｔｅｒｍｅｓ　ｓｐｐ．）；ソレノプシスゲミナーテ（Ｓｏｌｅｎｏｐｓｉｓ　ｇｅ
ｍｉｎａｔｅ）、
鱗翅目から、例えば、
アクレリス属の一種（Ａｃｌｅｒｉｓ　ｓｐｐ．）、アドキソフィエス属の一種（Ａｄｏ
ｘｏｐｈｙｅｓ　ｓｐｐ．）、アエゲリア属の一種（Ａｅｇｅｒｉａ　ｓｐｐ．）、アグ
ロティス属の一種（Ａｇｒｏｔｉｓ　ｓｐｐ．）、アラバマアルギラセア（Ａｌａｂａｍ
ａ　ａｒｇｉｌｌａｃｅａｅ）、アミロイス属の一種（Ａｍｙｌｏｉｓ　ｓｐｐ．）、ア
ンチカルシアゲマタリス（Ａｎｔｉｃａｒｓｉａ　ｇｅｍｍａｔａｌｉｓ）、アルチップ
ス属の一種（Ａｒｃｈｉｐｓ　ｓｐｐ．）、アルギレスチア属の一種（Ａｒｇｙｒｅｓｔ
ｈｉａ　ｓｐｐ）、アルギロタエニア属の一種（Ａｒｇｙｒｏｔａｅｎｉａ　ｓｐｐ．）
、アウトグラファ属の一種（Ａｕｔｏｇｒａｐｈａ　ｓｐｐ．）、ブックラトリクスツル
ベリエラ（Ｂｕｃｃｕｌａｔｒｉｘ　ｔｈｕｒｂｅｒｉｅｌｌａ）、アフリカズイム（Ｂ
ｕｓｓｅｏｌａ　ｆｕｓｃａ）、スジマラダメイガ（Ｃａｄｒａ　ｃａｕｔｅｌｌａ）、
モモシンクイガ（Ｃａｒｐｏｓｉｎａ　ｎｉｐｐｏｎｅｎｓｉｓ）、チロ属の一種（Ｃｈ
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ｉｌｏ　ｓｐｐ．）、コリストネウラ属の一種（Ｃｈｏｒｉｓｔｏｎｅｕｒａ　ｓｐｐ．
）、クリソテウチアトピアリア（Ｃｈｒｙｓｏｔｅｕｃｈｉａ　ｔｏｐｉａｒｉａ）、ブ
ドウホソハマキ（Ｃｌｙｓｉａ　ａｍｂｉｇｕｅｌｌａ）、クナファロクロシス属の一種
（Ｃｎａｐｈａｌｏｃｒｏｃｉｓ　ｓｐｐ．）、クネファシア属の一種（Ｃｎｅｐｈａｓ
ｉａ　ｓｐｐ．）、コチリス属の一種（Ｃｏｃｈｙｌｉｓ　ｓｐｐ．）、コレオフォラ属
の一種（Ｃｏｌｅｏｐｈｏｒａ　ｓｐｐ．）、コリアスレスビア（Ｃｏｌｉａｓ　ｌｅｓ
ｂｉａ）、ワタアカキリバ（Ｃｏｓｍｏｐｈｉｌａ　ｆｌａｖａ）、クラムバス属の一種
（Ｃｒａｍｂｕｓ　ｓｐｐ）、ケブカノメイガ（Ｃｒｏｃｉｄｏｌｏｍｉａ　ｂｉｎｏｔ
ａｌｉｓ）、クリプトフレビアロイコトレタ（Ｃｒｙｐｔｏｐｈｌｅｂｉａ　ｌｅｕｃｏ
ｔｒｅｔａ）、シダリマペルスペクタリス（Ｃｙｄａｌｉｍａ　ｐｅｒｓｐｅｃｔａｌｉ
ｓ）、シジア属の一種（Ｃｙｄｉａ　ｓｐｐ．）、ジアファニアペルスペクタリス（Ｄｉ
ａｐｈａｎｉａ　ｐｅｒｓｐｅｃｔａｌｉｓ）、ジアトラエア属の一種（Ｄｉａｔｒａｅ
ａ　ｓｐｐ．）、ジパロプシスカスタネア（Ｄｉｐａｒｏｐｓｉｓ　ｃａｓｔａｎｅａ）
、エアリアス属の一種（Ｅａｒｉａｓ　ｓｐｐ．）、エルダナサッカリナ（Ｅｌｄａｎａ
　ｓａｃｃｈａｒｉｎａ）、エフェスチア属の一種（Ｅｐｈｅｓｔｉａ　ｓｐｐ．）、エ
ピノチア属の一種（Ｅｐｉｎｏｔｉａ　ｓｐｐ）、エスチグメネアクレア（Ｅｓｔｉｇｍ
ｅｎｅ　ａｃｒｅａ）、エチエラジンキネラ（Ｅｔｉｅｌｌａ　ｚｉｎｃｋｉｎｅｌｌａ
）、オイコスマ属の一種（Ｅｕｃｏｓｍａ　ｓｐｐ．）、ブドウホソハマキ（Ｅｕｐｏｅ
ｃｉｌｉａ　ａｍｂｉｇｕｅｌｌａ）、ユープロクチス属の一種（Ｅｕｐｒｏｃｔｉｓ　
ｓｐｐ．）、エウクソア属の一種（Ｅｕｘｏａ　ｓｐｐ．）、フェルチアジャクリフェリ
ア（Ｆｅｌｔｉａ　ｊａｃｕｌｉｆｅｒｉａ）、グラホリタ属の一種（Ｇｒａｐｈｏｌｉ
ｔａ　ｓｐｐ．）、ヘディアヌビフェラナ（Ｈｅｄｙａ　ｎｕｂｉｆｅｒａｎａ）、ヘリ
オティス属の一種（Ｈｅｌｉｏｔｈｉｓ　ｓｐｐ．）、ハイマダラノメイガ（Ｈｅｌｌｕ
ｌａ　ｕｎｄａｌｉｓ）、ヘルペトグラマ属の一種（Ｈｅｒｐｅｔｏｇｒａｍｍａ　ｓｐ
ｐ）、アメリカシロヒトリ（Ｈｙｐｈａｎｔｒｉａ　ｃｕｎｅａ）、ケイフェリアリコペ
ルシセラ（Ｋｅｉｆｅｒｉａ　ｌｙｃｏｐｅｒｓｉｃｅｌｌａ）、モロコシマダラメイガ
（Ｌａｓｍｏｐａｌｐｕｓ　ｌｉｇｎｏｓｅｌｌｕｓ）、レウコプテラシテラ（Ｌｅｕｃ
ｏｐｔｅｒａ　ｓｃｉｔｅｌｌａ）、リトコレチス属の一種（Ｌｉｔｈｏｃｏｌｌｅｔｈ
ｉｓ　ｓｐｐ．）、ホソバヒメハマキ（Ｌｏｂｅｓｉａ　ｂｏｔｒａｎａ）、ロキソステ
ゲビフィダリス（Ｌｏｘｏｓｔｅｇｅ　ｂｉｆｉｄａｌｉｓ）、リマントリア属の一種（
Ｌｙｍａｎｔｒｉａ　ｓｐｐ．）、リオネチア属の一種（Ｌｙｏｎｅｔｉａ　ｓｐｐ．）
、マラコソマ属の一種（Ｍａｌａｃｏｓｏｍａ　ｓｐｐ．）、ヨトウガ（Ｍａｍｅｓｔｒ
ａ　ｂｒａｓｓｉｃａｅ）、タバコスズメガ（Ｍａｎｄｕｃａ　ｓｅｘｔａ）、ミチムナ
属の一種（Ｍｙｔｈｉｍｎａ　ｓｐｐ）、ノクツア属の一種（Ｎｏｃｔｕａ　ｓｐｐ）、
オペロフテラ属の一種（Ｏｐｅｒｏｐｈｔｅｒａ　ｓｐｐ．）、オルニオデスインディカ
（Ｏｒｎｉｏｄｅｓ　ｉｎｄｉｃａ）、アワノメイガ（Ｏｓｔｒｉｎｉａ　ｎｕｂｉｌａ
ｌｉｓ）、パメネ属の一種（Ｐａｍｍｅｎｅ　ｓｐｐ．）、パンデミス属の一種（Ｐａｎ
ｄｅｍｉｓ　ｓｐｐ．）、マツキリガ（Ｐａｎｏｌｉｓ　ｆｌａｍｍｅａ）、パパイペマ
ネブリス（Ｐａｐａｉｐｅｍａ　ｎｅｂｒｉｓ）、ワタアカミムシ（Ｐｅｃｔｉｎｏｐｈ
ｏｒａ　ｇｏｓｓｙｐｉｅｌａ）、ペリレウコプテラコッフェエラ（Ｐｅｒｉｌｅｕｃｏ
ｐｔｅｒａ　ｃｏｆｆｅｅｌｌａ）、シューダレチアウニプンクタ（Ｐｓｅｕｄａｌｅｔ
ｉａ　ｕｎｉｐｕｎｃｔａ）、ジャガイモガ（Ｐｈｔｈｏｒｉｍａｅａ　ｏｐｅｒｃｕｌ
ｅｌｌａ）、モンシロチョウ（Ｐｉｅｒｉｓ　ｒａｐａｅ）、ピエリス属の一種（Ｐｉｅ
ｒｉｓ　ｓｐｐ．）、コナガ（Ｐｌｕｔｅｌｌａ　ｘｙｌｏｓｔｅｌｌａ）、プレイス属
の一種（Ｐｒａｙｓ　ｓｐｐ．）、シュードプルシア属の一種（Ｐｓｅｕｄｏｐｌｕｓｉ
ａ　ｓｐｐ）、ラキプルシアヌ（Ｒａｃｈｉｐｌｕｓｉａ　ｎｕ）、リチアアルビコスタ
（Ｒｉｃｈｉａ　ａｌｂｉｃｏｓｔａ）、シルポファガ属の一種（Ｓｃｉｒｐｏｐｈａｇ
ａ　ｓｐｐ．）、セサミア属の一種（Ｓｅｓａｍｉａ　ｓｐｐ．）、スパルガノチス属の
一種（Ｓｐａｒｇａｎｏｔｈｉｓ　ｓｐｐ．）、スポドプテラ属の一種（Ｓｐｏｄｏｐｔ
ｅｒａ　ｓｐｐ．）、シレプタデロガテ（Ｓｙｌｅｐｔａ　ｄｅｒｏｇａｔｅ）、シナン
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テドン属の一種（Ｓｙｎａｎｔｈｅｄｏｎ　ｓｐｐ．）、タウメトポエア属の一種（Ｔｈ
ａｕｍｅｔｏｐｏｅａ　ｓｐｐ．）、トルトリックス属の一種（Ｔｏｒｔｒｉｘ　ｓｐｐ
．）、イラクサギンウワバ（Ｔｒｉｃｈｏｐｌｕｓｉａ　ｎｉ）、トマトキバガ（Ｔｕｔ
ａ　ａｂｓｏｌｕｔａ）およびスガ属の一種（Ｙｐｏｎｏｍｅｕｔａ　ｓｐｐ．）；
食毛目から、例えば、
ダマリネア属の一種（Ｄａｍａｌｉｎｅａ　ｓｐｐ．）およびケモノハジラミ属の一種（
Ｔｒｉｃｈｏｄｅｃｔｅｓ　ｓｐｐ．）；
直翅目から、例えば、
ゴキブリ属の一種（Ｂｌａｔｔａ　ｓｐｐ．）、チャバネゴキブリ属の一種（Ｂｌａｔｔ
ｅｌｌａ　ｓｐｐ．）、ケラ属の一種（Ｇｒｙｌｌｏｔａｌｐａ　ｓｐｐ．）、マデラゴ
キブリ（Ｌｅｕｃｏｐｈａｅａ　ｍａｄｅｒａｅ）、トノサマバッタ属の一種（Ｌｏｃｕ
ｓｔａ　ｓｐｐ．）、ネオクルチラヘキサダクチラ（Ｎｅｏｃｕｒｔｉｌｌａ　ｈｅｘａ
ｄａｃｔｙｌａ）、ワモンゴキブリ属の一種（Ｐｅｒｉｐｌａｎｅｔａ　ｓｐｐ．）、ス
カプテリスカス属の一種（Ｓｃａｐｔｅｒｉｓｃｕｓ　ｓｐｐ）およびコオロギ属の一種
（Ｓｃｈｉｓｔｏｃｅｒｃａ　ｓｐｐ．）；
チャタテムシ目から、例えば、
リポセリス属の一種（Ｌｉｐｏｓｃｅｌｉｓ　ｓｐｐ．）；
ノミ目から、例えば、
ナガノミ属の一種（Ｃｅｒａｔｏｐｈｙｌｌｕｓ　ｓｐｐ．）、イヌノミ属の一種（Ｃｔ
ｅｎｏｃｅｐｈａｌｉｄｅｓ　ｓｐｐ．）およびケオプスネズミノミ（Ｘｅｎｏｐｓｙｌ
ｌａ　ｃｈｅｏｐｉｓ）；
総翅目から、例えば、
カリオトリプスファセオリ（Ｃａｌｌｉｏｔｈｒｉｐｓ　ｐｈａｓｅｏｌｉ）、ハナアザ
ミウマ属の一種（Ｆｒａｎｋｌｉｎｉｅｌｌａ　ｓｐｐ．）、ヘリオトリプス属の一種（
Ｈｅｌｉｏｔｈｒｉｐｓ　ｓｐｐ）、ヘルシノトリプス属の一種（Ｈｅｒｃｉｎｏｔｈｒ
ｉｐｓ　ｓｐｐ．）、パルテノトリプス属の一種（Ｐａｒｔｈｅｎｏｔｈｒｉｐｓ　ｓｐ
ｐ）、シルトトリプスアウランチィ（Ｓｃｉｒｔｏｔｈｒｉｐｓ　ａｕｒａｎｔｉｉ）、
ダイズアザミウマ（Ｓｅｒｉｃｏｔｈｒｉｐｓ　ｖａｒｉａｂｉｌｉｓ）、タエニオトリ
プス属の一種（Ｔａｅｎｉｏｔｈｒｉｐｓ　ｓｐｐ．）、トリプス属の一種（Ｔｈｒｉｐ
ｓ　ｓｐｐ）；
シミ目から、例えば、
セイヨウシミ（Ｌｅｐｉｓｍａ　ｓａｃｃｈａｒｉｎａ）
である。
【０３２２】
　本発明による有効成分は、特に農業、園芸および森林における有用な植物および観賞用
植物といった植物、または、果実、花、群葉、茎、塊茎あるいは根などのこのような植物
の器官、ならびに、いくつかの事例においては、さらにはこれらの有害生物に対して保護
されたままである後の時点で形成される植物器官で特に生じる上述のタイプの有害生物を
防除、すなわち、牽制または殺処分するために用いられることが可能である。
【０３２３】
　好適な対象作物は、特に、コムギ、オオムギ、ライ麦、カラスムギ、イネ、トウモロコ
シまたはモロコシなどの穀類；テンサイまたは飼料ビートなどのビート；例えば、リンゴ
、セイヨウナシ、セイヨウスモモ、モモ、アーモンド、サクランボなどの仁果類、石果類
あるいは軟果類、または、例えばイチゴ、ラズベリーあるいはブラックベリーといった液
果類といった果実；インゲンマメ、レンズマメ、エンドウマメまたはダイズなどのマメ科
作物；アブラナ、マスタード、ケシ、オリーヴ、ヒマワリ、ココナツ、トウゴマ、カカオ
または落花生などの油料作物；カボチャ、キュウリまたはメロンなどのウリ科植物；綿、
亜麻、アサまたはジュートなどの繊維植物；オレンジ、レモン、グレープフルーツまたは
タンジェリンなどの柑橘果実；ホウレンソウ、レタス、アスパラガス、キャベツ、ニンジ
ン、タマネギ、トマト、ジャガイモまたはピーマンなどの野菜；アボカド、シナモンまた
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は樟脳などのクスノキ科；ならびに、タバコ、堅果、コーヒー、ナス、サトウキビ、茶、
コショウ、ブドウ、ホップ、オオバコ科、ラテックス植物および観賞用植物である。
【０３２４】
　植物種または植物変種、これらの場所、および、栽培条件（土壌、天候、植生期間、肥
料）に応じて、本発明による処理はまた、超相乗的効果をもたらし得る。それ故、例えば
、施用量の低減、および／または、作用範囲の広範化、および／または、より良好な植物
成長をもたらす本発明による組成物の作用の増加、高温もしくは低温に対する許容性の増
加、干ばつに対する許容性の増加、もしくは、水または土壌塩含有量に対する許容性の増
加、開花能の増加、収穫がより容易である促進された成熟、収量の増加、収穫した産物の
品質および／もしくは栄養価の向上、収穫した産物の保管能および／もしくは加工性の向
上が可能であり、これは実際に想定される効果を超える。
【０３２５】
　一般に、式Ｉの化合物および毒性緩和剤は、本発明に係る有効成分の（少なくとも）１
種を含むと共に、意図される目標および流行している状況に適合するよう選択されるべき
である、乳化性濃縮物、懸濁液濃縮物、直接的にスプレーもしくは希釈可能な溶液、延展
可能なペースト、希釈エマルジョン、可溶性粉末、分散性粉末、水和剤、粉剤、顆粒、ま
たは、高分子物質中への内包物などの組成物として適用される。
【０３２６】
　これらの組成物において、有効成分は、純粋な形態で採用されるか、例えば特定の粒径
の固体有効成分で採用されるか、または、好ましくは、例えば溶剤もしくは固体キャリア
といった増量剤、もしくは、表面活性化合物（界面活性剤）などの、配合物の技術分野に
おいて従来から用いられている助剤の（少なくとも）１種と一緒に採用される。
【０３２７】
　好適な溶剤の例は以下のとおりである。非水素化または部分水素化芳香族炭化水素、好
ましくは、キシレン混合物、アルキル化ナフタレンまたはテトラヒドロナフタレンなどの
画分Ｃ８～Ｃ１２のアルキルベンゼン；パラフィンまたはシクロヘキサンなどの脂肪族ま
たは脂環式炭化水素；エタノール、プロパノールまたはブタノールなどのアルコール；プ
ロピレングリコール、ジプロピレングリコールエーテル、エチレングリコールもしくはエ
チレングリコールモノメチルエーテルあるいはエチレングリコールモノエチルエーテルな
どのグリコールおよびこれらのエーテルおよびエステル；シクロヘキサノン、イソホロン
またはジアセトンアルコールなどのケトン；Ｎ－メチルピロリド－２－オン、ジメチルス
ルホキシドまたはＮ，Ｎ－ジメチルホルムアミドなどの強極性溶剤；水；未エポキシ化も
しくはエポキシ化ナタネ油、ひまし油、ココナツ油またはダイズ油などの未エポキシ化も
しくはエポキシ化植物油；ならびに、シリコーンオイル。
【０３２８】
　例えば粉剤および分散性粉末に用いられる固体キャリアは、原則として、方解石、タル
ク、カオリン、モンモリロナイトまたはアタパルジャイトなどの粉末化した天然の鉱物で
ある。物理特性を向上するために、シリカまたは吸収性ポリマーを高度に分散させること
もまた可能である。顆粒用の好適な粒状の吸着性のキャリアは、軽石、れんがの粗粒、セ
ピオライトまたはベントナイトなどの多孔性タイプであり、好適な非吸着性キャリア材料
は方解石または砂である。加えて、特にドロマイトまたは粉砕された植物残渣といった、
無機質または有機質の多数の粒状化材料が用いられることが可能である。
【０３２９】
　好適な表面活性化合物は、配合される有効成分のタイプに応じて、良好な乳化、分散お
よび湿潤化特性を有する、ノニオン性、カチオン性および／あるいはアニオン性界面活性
剤、または、界面活性剤混合物である。下記の界面活性剤は単なる例とみなされるべきで
あり；配合物の技術分野において従来から用いられていると共に、本発明に好適であるさ
らなる界面活性剤が関連する文献中に多数記載されている。
【０３３０】
　好適なノニオン性界面活性剤は、およそ３個～およそ３０個のグリコールエーテル基お
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よびおよそ８個～およそ２０個の炭素原子を（シクロ）脂肪族炭化水素ラジカル中に、ま
たは、およそ６個～およそ１８個の炭素原子をアルキルフェノールのアルキル部分中に含
有していてもよい、特に、脂肪族もしくは脂環式アルコール、飽和もしくは不飽和脂肪酸
またはアルキルフェノールのポリグリコールエーテル誘導体である。また、１個～およそ
１０個の炭素原子をアルキル鎖中に有する、ならびに、およそ２０個～およそ２５０個の
エチレングリコールエーテル基およびおよそ１０個～およそ１００個のプロピレングリコ
ールエーテル基を有する、ポリプロピレングリコール、エチレンジアミノポリプロピレン
グリコールまたはアルキルポリプロピレングリコールとの水溶性ポリエチレンオキシド付
加物が好適である。通常、上述の化合物は、プロピレングリコール単位当たり１個～およ
そ５個のエチレングリコール単位を含有する。記載し得る例は、ノニルフェノキシポリエ
トキシエタノール、ヒマシ油ポリグリコールエーテル、ポリプロピレングリコール／ポリ
エチレンオキシド付加物、トリブチルフェノキシポリエトキシエタノール、ポリエチレン
グリコールまたはオクチルフェノキシポリエトキシエタノールである。また、ポリオキシ
エチレンソルビタントリオレエートなどのポリオキシエチレンソルビタンの脂肪酸エステ
ルが好適である。
【０３３１】
　カチオン性界面活性剤は、特に、一般に置換基として、およそ８～およそ２２Ｃ原子の
少なくとも１つのアルキルラジカルを有し、さらなる置換基として（未ハロゲン化もしく
はハロゲン化）低級アルキルまたはヒドロキシアルキルまたはベンジルラジカルを有する
第４級アンモニウム塩である。塩は、ハロゲン化物、硫酸メチルまたは硫酸エチルの形態
であることが好ましい。例は、塩化ステアリルトリメチルアンモニウムおよび臭化ベンジ
ルビス（２－クロロエチル）エチルアンモニウムである。
【０３３２】
　好適なアニオン性界面活性剤の例は、水溶性セッケンまたは水溶性合成表面活性化合物
である。好適なセッケンの例は、オレイン酸もしくはステアリン酸、または、例えばココ
ナツもしくはトール油から入手可能である天然脂肪酸混合物のナトリウムまたはカリウム
塩などのおよそ１０～およそ２２Ｃ原子を有する脂肪酸のアルカリ、アルカリ土類あるい
は（無置換または置換）アンモニウム塩であり；脂肪酸のメチルタウレートもまた記載し
ておかなければならない。しかしながら、特に脂肪族スルホン酸塩、脂肪族硫酸塩、スル
ホン化ベンズイミダゾール誘導体またはアルキルアリールスルホン酸塩といった合成界面
活性剤がより頻繁に用いられる。原則として、脂肪族スルホン酸塩および脂肪族硫酸塩は
アルカリ、アルカリ土類あるいは（置換または無置換）アンモニウム塩として存在してお
り、これらは、一般に、アシルラジカルのアルキル部分を含んでいるとも理解されるアル
キルであるおよそ８～およそ２２Ｃ原子のアルキルラジカルを有し；記載され得る例は、
リグノスルホン酸、ドデシル硫酸エステル、または、天然の脂肪酸から調製される脂肪族
アルコール硫酸塩混合物のナトリウムまたはカルシウム塩である。この群はまた、脂肪族
アルコール／エチレンオキシド付加物の硫酸エステルおよびスルホン酸の塩を含む。スル
ホン化ベンズイミダゾール誘導体は、２つのスルホニル基とおよそ８～およそ２２Ｃ原子
の脂肪酸ラジカルとを含有していることが好ましい。アルキルアリールスルホン酸塩の例
は、デシルベンゼンスルホン酸、ジブチルナフタレンスルホン酸またはナフタレンスルホ
ン酸／ホルムアルデヒド縮合物のナトリウム、カルシウムまたはトリエタノールアンモニ
ウム塩である。しかも、ｐ－ノニルフェノール／（４－１４）エチレンオキシド付加物の
リン酸エステルまたはリン脂質の塩などの好適なリン酸塩もまた可能である。さらに好適
なリン酸塩は、高性能油性補助剤である、リン酸と脂肪族もしくは芳香族アルコールとの
トリス－エステル、および／または、アルキルホスホン酸と脂肪族もしくは芳香族アルコ
ールとのビス－エステルである。これらのトリス－エステルは、例えば国際公開第０１４
７３５６号パンフレット、国際公開第００５６１４６号パンフレット、欧州特許出願公開
第Ａ－０５７９０５２号明細書あるいは欧州特許出願公開第Ａ－１０１８２９９号明細書
に記載されているか、または、化学名で市販されている。新規組成物において用いられる
リン酸の好ましいトリス－エステルは、トリス－（２－エチルヘキシル）リン酸、トリス
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－ｎ－オクチルリン酸およびトリス－ブトキシエチルリン酸であり、ここでは、トリス－
（２－エチルヘキシル）リン酸が最も好ましい。アルキルホスホン酸の好適なビス－エス
テルは、ビス－（２－エチルヘキシル）－（２－エチルヘキシル）－ホスホネート、ビス
－（２－エチルヘキシル）－（ｎ－オクチル）－ホスホネート、ジブチル－ブチルホスホ
ネートおよびビス（２－エチルヘキシル）－トリプロピレン－ホスホネートであり、ここ
では、ビス－（２－エチルヘキシル）－（ｎ－オクチル）－ホスホネートが特に好ましい
。
【０３３３】
　本発明による組成物は、好ましくは、植物もしくは動物由来の油、鉱油、このような油
のアルキルエステル、または、このような油および油誘導体の混合物を含む添加剤をさら
に含んでいることが可能である。本発明に係る組成物中において用いられる油添加剤の量
は、一般に、スプレー混合物を基準として０．０１～１０％である。例えば、油添加剤は
、スプレー混合物が調製された後に、所望の濃度でスプレータンク中に添加されることが
可能である。好ましい油添加剤は、鉱油；または、例えば、ＡＤＩＧＯＲ（登録商標）お
よびＭＥＲＯ（登録商標）などのナタネ油；オリーブ油あるいはヒマワリ油；ＡＭＩＧＯ
（登録商標）（Ｒｈｏｎｅ－Ｐｏｕｌｅｎｃ　Ｃａｎａｄａ　Ｉｎｃ．）などの乳化植物
性油；例えばメチル誘導体といった植物由来の油のアルキルエステルといった植物由来の
油；または、魚油もしくは牛脂などの動物由来の油を含む。好ましい添加剤は、例えば、
有効成分として、基本的に８０重量％の魚油のアルキルエステル、および、１５重量％の
メチル化ナタネ油、および、５重量％の通例の乳化剤、および、ｐＨ修飾剤を含有する。
特に好ましい油添加剤は、特に、Ｃ12～Ｃ18脂肪酸のメチル誘導体といったＣ8～Ｃ22脂
肪酸のアルキルエステルを含み、例えばラウリン酸、パルミチン酸およびオレイン酸のメ
チルエステルが重要である。これらのエステルは、ラウリン酸メチル（ＣＡＳ－１１１－
８２－０）、パルミチン酸メチル（ＣＡＳ－１１２－３９－０）およびオレイン酸メチル
（ＣＡＳ－１１２－６２－９）として公知である。好ましい脂肪酸メチルエステル誘導体
は、Ｅｍｅｒｙ（登録商標）２２３０および２２３１（Ｃｏｇｎｉｓ　ＧｍｂＨ）である
。これらのおよび他の油誘導体はまた、Ｃｏｍｐｅｎｄｉｕｍ　ｏｆ　Ｈｅｒｂｉｃｉｄ
ｅ　Ａｄｊｕｖａｎｔｓ，５ｔｈ　Ｅｄｉｔｉｏｎ，Ｓｏｕｔｈｅｒｎ　Ｉｌｌｉｎｏｉ
ｓ　Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ，２０００から公知である。また、アルコキシル化脂肪酸を本
発明の組成物において添加剤として使用可能であり、ならびに、国際公開第０８／０３７
３７３号パンフレットに記載されているポリメチルシロキサン系添加剤が使用可能である
。
【０３３４】
　油添加剤の適用および作用は、これらを、ノニオン性、アニオン性またはカチオン性界
面活性剤などの表面活性物質と組み合わせることによりさらに向上されることが可能であ
る。好適なアニオン性、ノニオン性およびカチオン性界面活性剤の例が、国際公開第９７
／３４４８５号パンフレットの第７および８頁に列挙されている。好ましい表面活性物質
は、ドデシル－ベンジルスルホネートタイプのアニオン性界面活性剤、特にそのカルシウ
ム塩であり、また、脂肪族アルコールエトキシレートタイプのノニオン性界面活性剤であ
る。５～４０のエトキシル化度を有するエトキシル化Ｃ12～Ｃ22脂肪族アルコールが特に
好ましい。市販されている界面活性剤の例はＧｅｎａｐｏｌタイプ（Ｃｌａｒｉａｎｔ　
ＡＧ）である。また、特に、例えばＳｉｌｗｅｔ　Ｌ－７７（登録商標）として市販され
ているポリアルキル－オキシド－修飾ヘプタメチルトリシロキサンであるシリコーン界面
活性剤が好ましく、また、過フッ素化界面活性剤が好ましい。添加剤全体に対する表面活
性物質の濃度は、一般に１～３０重量％である。油もしくは鉱油または界面活性剤とのそ
の誘導体の混合物を構成する油添加剤の例は、Ｅｄｅｎｏｒ　ＭＥ　ＳＵ（登録商標）、
Ｔｕｒｂｏｃｈａｒｇｅ（登録商標）（Ｓｙｎｇｅｎｔａ　ＡＧ，ＣＨ）およびＡｃｔｉ
ｐｒｏｎ（登録商標）（ＢＰ　油　ＵＫ　Ｌｉｍｉｔｅｄ，ＧＢ）である。
【０３３５】
　前記表面活性物質はまた、配合物中に単独で、すなわち、油添加剤を伴わずに用いられ
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得る。
【０３３６】
　しかも、有機溶剤の油添加剤／界面活性剤混合物への添加は、作用のさらなる増強に寄
与することが可能である。好適な溶剤は、例えば、Ｓｏｌｖｅｓｓｏ（登録商標）（ＥＳ
ＳＯ）およびＡｒｏｍａｔｉｃ　Ｓｏｌｖｅｎｔ（登録商標）（Ｅｘｘｏｎ　Ｃｏｒｐｏ
ｒａｔｉｏｎ）である。このような溶剤の濃度は、総重量の１０～８０重量％であること
が可能である。溶剤との混和物であり得るこのような油添加剤は、例えば、米国特許第Ａ
－４　８３４　９０８号明細書に記載されている。ここに開示されている市販の油添加剤
は、名称ＭＥＲＧＥ（登録商標）（ＢＡＳＦ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎ）により公知であ
る。本発明により好ましいさらなる油添加剤は、ＳＣＯＲＥ（登録商標）（Ｓｙｎｇｅｎ
ｔａ　Ｃｒｏｐ　Ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ　Ｃａｎａｄａ）である。
【０３３７】
　上記に列挙した油添加剤に追加して、本発明に係る組成物の作用を増強するために、ア
ルキルピロリドンの配合物（例えばＡｇｒｉｍａｘ（登録商標））をスプレー混合物に添
加することも可能である。例えば、ポリアクリルアミド、ポリビニル化合物またはポリ－
１－ｐ－メンテン（例えばＢｏｎｄ（登録商標）、Ｃｏｕｒｉｅｒ（登録商標）またはＥ
ｍｅｒａｌｄ（登録商標））などの合成ラテックスの配合物もまた用いられることが可能
である。例えばＥｕｒｏｇｋｅｍ　Ｐｅｎ－ｅ－ｔｒａｔｅ（登録商標）といったプロピ
オン酸を含有する溶液もまた作用増強剤としてスプレー混合物に混合することが可能であ
る。
【０３３８】
　原則として、組成物は、０．１～９９％、特に０．１～９５％の式Ｉの有効成分、およ
び、１～９９．９％、特に５～９９．９％の少なくとも１種の固体または液体補助剤を含
み、原則として、組成物の０～２５％、特に０．１～２０％が界面活性剤であることが可
能である（各事例における％は重量パーセントを意味する）。濃縮組成物が市販の製品に
は好ましい傾向にあるが、最終消費者は、原則として、有効成分の濃度が実質的に低い希
釈組成物を用いる。
【０３３９】
　組成物はまた、例えば未エポキシ化もしくはエポキシ化植物性油（例えばエポキシ化コ
コナツ油、ナタネ油またはダイズ油）といった安定化剤、例えばシリコーン油といった消
泡剤、防腐剤、粘度調節剤、バインダおよび／あるいは粘着剤などのさらなる固体もしく
は液体助剤；本発明により用いられる化合物の効力を増強することが可能である、国際公
開第０８／０１７３８８号パンフレットに記載されている硝酸アンモニウムおよび尿素な
どの、特に窒素含有肥料といった肥料；または、本発明により用いられる化合物の効力を
増強することが可能であると共にアルコキシル化脂肪酸などの浸透促進剤と組み合わされ
て用いられることが可能である、国際公開第０７／０６８４２７号パンフレットおよび国
際公開第０７／０６８４２８号パンフレットに記載の特にハロゲン化物、（水素）硫酸塩
、硝酸塩、（水素）炭酸塩、クエン酸塩、酒石酸塩、ギ酸塩および酢酸塩といった、例え
ばアンモニウムまたはホスホニウム塩といった特定の効果を達成するための他の有効成分
；殺菌剤、殺菌・殺カビ剤、抗線虫薬、植物活性剤、殺軟体動物剤あるいは除草剤を含ん
でいることが可能である。
【０３４０】
　本発明による組成物は、それ自体は公知の様式で、助剤の不在下に、例えば粉砕し、ふ
るいにかけ、および／または、固体有効成分を圧縮することにより調製され、ならびに、
少なくとも１種の助剤の存在下に、例えば完全に混合し、および／または、有効成分を助
剤と共に粉砕することにより調製される。組成物のこれらの調製プロセス、および、これ
らの組成物の調製のための化合物Ｉの使用もまた本発明の主題である。
【０３４１】
　他の態様において、本発明は、有害生物または有害生物の生息地または有害生物による
襲撃に感受性である植物を、殺虫的に、殺線虫的にまたは殺軟体動物的に有効量の本発明
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の組成物で処理するステップを含む有害生物を駆除および防除する方法を提供する。
【０３４２】
　吹付け、噴霧、散粉、はけ塗り、粉衣、散布または流し込み（ｐｏｕｒｉｎｇ）（これ
らは、現行の状況の意図される目的に適合するよう選択されるべきである）などの組成物
を適用する方法、すなわち、上述のタイプの有害生物を防除する方法、および、有害生物
を防除するための組成物の使用が本発明の他の主題である。典型的な濃度割合は０．１～
１０００ｐｐｍ、好ましくは０．１～５００ｐｐｍの有効成分である。１ヘクタール当た
りの適用割合は、一般に１～２０００ｇの有効成分／ヘクタールであり、特に１０～１０
００ｇ／ｈａ、好ましくは１０～６００ｇ／ｈａである。
【０３４３】
　作物保護分野における１つの好ましい適用方法は植物の群葉への適用（葉面施用）であ
り、問題となっている有害生物による侵襲の危険性と合うよう頻度および適用割合を選択
することが可能である。あるいは、有効成分は、植物の生息地に液体組成物を潅注するこ
とにより、または、例えば土壌といった植物の生息地に、固体形態の有効成分を例えば顆
粒の形態で取り込ませることにより（土壌施用）、根系を介して植物に到達させることが
可能である（組織的作用）。水田イネ作物の場合には、このような顆粒を湛水した水田中
に計量することが可能である。
【０３４４】
　本発明による組成物はまた、果実、塊茎あるいは穀粒、または、苗床植物などの例えば
種子といった植物繁殖体の上述のタイプの有害生物からの保護にも好適である。繁殖体は
植えられる前に組成物で処理されることが可能であり、例えば種子を播種前に処理するこ
とが可能である。あるいは、組成物は、穀粒を液体組成物中に液浸することにより、また
は、固体組成物の層を適用することにより、種子穀粒に適用することが可能である（コー
ティング）。例えば孔あけの最中に種子畝間といった適用場所に繁殖体が植えられる場合
に、組成物を適用することも可能である。植物繁殖体に対するこれらの処理法およびこの
ようにして処理された植物繁殖体が本発明のさらなる主題である。
【０３４５】
　本発明による組成物のさらなる適用方法は、土壌への点滴適用、根鱗茎または塊茎など
の植物の部分の浸漬、土壌への潅注、ならびに、土壌注入を含む。これらの方法は技術分
野において公知である。
【０３４６】
　本発明による組成物を、殺虫剤、殺ダニ剤、殺線虫剤または殺軟体動物剤として、有害
生物、有害生物の生息地または有害生物による襲撃に感受性である植物に適用するために
、式Ｉの化合物および毒性緩和剤は、通常は、式Ｉの化合物に追加して、本明細書、また
は、例えば、欧州特許第Ｂ－１０６２２１７号明細書に記載のとおり、好適な不活性希釈
剤またはキャリア、および、任意により、表面活性剤（ＳＦＡ）の形態での配合補助剤を
含む組成物に配合される。ＳＦＡは、界面張力を低下させることにより界面（例えば、液
体／固体、液体／空気または液体／液体界面）の特性を変性させ、これにより、他の特性
（例えば分散性、乳化性および湿潤性）に変化をもたらすことが可能である化学薬品であ
る。すべての組成物（固体および液体配合物の両方）は、重量を基準として、０．０００
１～９５％、より好ましくは１～８５％、例えば５～６０％の式Ｉの化合物を含んでいる
ことが好ましい。組成物は、一般に、式Ｉの化合物が０．１ｇ～１０ｋｇ／ヘクタール、
好ましくは１ｇ～６ｋｇ／ヘクタール、より好ましくは１ｇ～１ｋｇ／ヘクタールの割合
で適用されるよう有害生物の防除に用いられる。
【０３４７】
　種子粉衣において用いられる場合、式Ｉの化合物は、１キログラムの種子を基準として
、０．０００１ｇ～１０ｇ（例えば０．００１ｇまたは０．０５ｇ）、好ましくは０．０
０５ｇ～１０ｇ、より好ましくは０．００５ｇ～４ｇの割合で用いられる。
【０３４８】
　組成物は、散粉用粉末（ＤＰ）、可溶性粉末（ＳＰ）、水溶性顆粒（ＳＧ）、水分散性
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顆粒（ＷＧ）、水和剤（ＷＰ）、顆粒（ＧＲ）（徐放性または速放性）、可溶性濃縮物（
ＳＬ）、混油性液体（ＯＬ）、超低体積液体（ＵＬ）、乳化性濃縮物（ＥＣ）、分散性濃
縮物（ＤＣ）、エマルジョン（水中油型（ＥＷ）および油中水型（ＥＯ）の両方）、マイ
クロエマルジョン（ＭＥ）、懸濁液濃縮物（ＳＣ）、油系懸濁液濃縮物（ＯＤ）、エアロ
ゾル、噴霧／燻煙配合物、カプセル懸濁液（ＣＳ）および種子処理配合物を含む多数の配
合物タイプから選択可能である。いずれかの事例において選択される配合物タイプは、想
定される特定の目的、ならびに、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤の物理的、化
学的および生物学的特性に応じることとなる。
【０３４９】
　散粉用粉末（ＤＰ）は、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤を、１種以上の固体
希釈剤（例えば天然クレイ、カオリン、葉ろう石、ベントナイト、アルミナ、モンモリロ
ナイト、キースラガー、チョーク、珪藻土、リン酸カルシウム、炭酸カルシウムおよび炭
酸マグネシウム、硫黄、生石灰、穀粉、タルク、ならびに、他の有機および無機固体キャ
リア）と混合し、混合物を微粉末に機械的に粉砕することにより調製され得る。
【０３５０】
　可溶性粉末（ＳＰ）は、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤を、１種以上の水溶
性無機塩（重炭酸ナトリウム、炭酸ナトリウムあるいは硫酸マグネシウムなど）、または
、１種以上の水溶性有機固形分（多糖類など）、および、任意により、１種以上の湿潤剤
、１種以上の分散剤、または、前記薬剤の混合物と混合して、水分散性／溶解度を向上さ
せることにより調製され得る。次いで、混合物は、微粉末に粉砕される。同様の組成物が
粒状化されて水溶性顆粒（ＳＧ）が形成されてもよい。
【０３５１】
　水和剤（ＷＰ）は、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤を、１種以上の固体希釈
剤またはキャリア、１種以上の湿潤剤、および、好ましくは１種以上の分散剤、および、
任意により、１種以上の懸濁剤と混合して、液体中における分散性を促進させることによ
り調製され得る。次いで、混合物は微粉末に粉砕される。同様の組成物が粒状化されて水
分散性顆粒（ＷＧ）が形成されてもよい。
【０３５２】
　顆粒（ＧＲ）は、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤と１種以上の粉末化された
固体希釈剤もしくはキャリアとの混合物を造粒することにより、または、式Ｉの化合物お
よび任意により毒性緩和剤（または、好適な薬剤中のその溶液）を多孔性粒状材料（軽石
、アタパルジャイトクレイ、フーラー土、キースラガー、珪藻土または粉砕したトウモロ
コシ穂軸など）中に吸収させることにより予め形成されたブランク顆粒から、または、硬
質核材料（砂、ケイ酸、鉱物の炭酸塩、硫酸塩またはリン酸塩など）に式Ｉの化合物およ
び任意により毒性緩和剤（または、好適な薬剤中のその溶液）を吸着させ、必要に応じて
乾燥させることにより形成され得る。吸収または吸着を補助するために通例用いられる薬
剤としては、溶剤（脂肪族および芳香族石油系溶剤、アルコール、エーテル、ケトンなら
びにエステルなど）、および、固着剤（ポリ酢酸ビニル、ポリビニルアルコール、デキス
トリン、糖質および植物性油など）が挙げられる。１種以上の他の添加剤もまた顆粒中に
含まれていてもよい（例えば乳化剤、湿潤剤または分散剤）。
【０３５３】
　分散性濃縮物（ＤＣ）は、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤を、水、または、
ケトン、アルコールもしくはグリコールエーテルなどの有機溶剤中に溶解させることによ
り調製され得る。これらの溶液は表面活性剤を含有していてもよい（例えば、水による希
釈を向上させ、または、スプレータンク中における結晶化を防止するため）。
【０３５４】
　乳化性濃縮物（ＥＣ）または水中油型エマルジョン（ＥＷ）は、式Ｉの化合物および任
意により毒性緩和剤を、有機溶剤（任意により１種以上の湿潤剤、１種以上の乳化剤また
は前記薬剤の混合物を含有する）中に溶解させることにより調製され得る。ＥＣにおける
使用に好適な有機溶剤としては、芳香族炭化水素（アルキルベンゼンまたはアルキルナフ
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タレンなどであり、ＳＯＬＶＥＳＳＯ　１００、ＳＯＬＶＥＳＳＯ　１５０およびＳＯＬ
ＶＥＳＳＯ　２００により例示される；ＳＯＬＶＥＳＳＯは登録商標である）、ケトン（
シクロヘキサノンまたはメチルシクロヘキサノンなど）およびアルコール（ベンジルアル
コール、フルフリルアルコールまたはブタノールなど）、Ｎ－アルキルピロリドン（Ｎ－
メチルピロリドンまたはＮ－オクチルピロリドンなど）、脂肪酸のジメチルアミド（Ｃ8

～Ｃ10脂肪酸ジメチルアミドなど）および塩素化炭化水素が挙げられる。ＥＣ生成物は、
水が添加されると自然に乳化して、適切な器具によるスプレー適用を可能とする十分な安
定性を有するエマルジョンをもたらし得る。ＥＷの調製は、液体（室温で液体ではない場
合には、典型的には７０℃未満である適切な温度で溶融されてもよい）として、または、
溶液（適切な溶剤中に溶解させることにより）で式Ｉの化合物および任意により毒性緩和
剤を得るステップ、次いで、得られた液体または溶液を１種以上のＳＦＡを含有する水中
に高せん断化で乳化させてエマルジョンを生成するステップを含む。ＥＷにおける使用に
好適な溶剤としては、植物性油、塩素化炭化水素（クロロベンゼンなど）、芳香族溶剤（
アルキルベンゼンまたはアルキルナフタレンなど）および水溶性が低い他の適切な有機溶
剤が挙げられる。
【０３５５】
　マイクロエマルジョン（ＭＥ）は、水を、１種以上の溶剤および１種以上のＳＦＡのブ
レンドと混合して、熱力学的に安定な等方性の液体配合物を自然に生成することにより調
製され得る。最初、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤は、水または溶剤／ＳＦＡ
ブレンドのいずれかの中に存在している。ＭＥにおける使用に好適な溶剤としては、ＥＣ
またはＥＷにおける使用に関して本明細書中に既述のものが挙げられる。ＭＥは、水中油
型または油中水型の系（この系の存在は、伝導率測定により測定され得る）であり得ると
共に、同一の配合物中に水溶性および油溶性有害生物防除剤を混合するために好適であり
得る。ＭＥは、水中への希釈に好適であり、マイクロエマルジョンのままであるか、また
は、従来の水中油型エマルジョンを形成する。
【０３５６】
　懸濁液濃縮物（ＳＣ）は、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤の微細な不溶性固
体粒子の水性または非水性懸濁液を含んでいてもよい。ＳＣは、固体化合物を、好適な媒
体中で、任意により１種以上の分散剤と共にボールミルまたはビーズミルに供して、化合
物の微細な粒子懸濁液を生成することにより調製され得る。１種以上の湿潤剤が組成物に
含まれていてもよく、懸濁剤が粒子の沈降速度を低減させるために含まれていてもよい。
あるいは、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤は、乾式ミルに供され、本明細書に
おいて既述の薬剤を含有する水中に添加されて、所望の最終生成物が生成されてもよい。
【０３５７】
　油系懸濁液濃縮物（ＯＤ）は、式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤の微細な不溶
性の固体粒子を有機流体（例えば、少なくとも１種の鉱油または植物性油）中に懸濁させ
ることにより同様に調製され得る。ＯＤは、少なくとも１種の浸透促進剤（例えば、アル
コールエトキシレートまたは関連する化合物）、少なくとも１種のノニオン性界面活性剤
および／または少なくとも１種のアニオン性界面活性剤、ならびに、乳化剤、抑泡剤、防
腐剤、抗酸化剤、色素および／または不活性充填材の群からの任意により少なくとも１種
の添加剤をさらに含んでいてもよい。ＯＤは、適切な器具によるスプレー適用を可能とす
る十分な安定性を有するスプレー溶液を生成するために、使用する前に水で希釈されるこ
とが意図されると共に好適である。
【０３５８】
　エアロゾル配合物は、式Ｉの化合物および毒性緩和剤および好適な噴射剤（例えばｎ－
ブタン）を含む。式Ｉの化合物および毒性緩和剤はまた、好適な媒体（例えば、水、また
は、ｎ－プロパノールなどの水和性の液体）中に溶解または分散されて、非加圧式の手動
式のスプレーポンプにおいて用いられる組成物を生成し得る。
【０３５９】
　式Ｉの化合物および毒性緩和剤は、乾燥状態で、火工混合物と混合されて、閉鎖空間中
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で化合物を含有する煙を発生させるために好適な組成物を形成し得る。
【０３６０】
　カプセル懸濁液（ＣＳ）は、ＥＷ配合物の調製と同様に調製されるが、油滴の水性分散
体が得られるよう追加の重合ステージを伴っていてもよく、ここで、各油滴は、高分子の
殻により包まれていると共に式Ｉの化合物および任意により毒性緩和剤、および、任意に
よりそのためのキャリアまたは希釈剤を含有する。高分子の殻は、界面重縮合反応または
コアセルベーション法のいずれかにより生成され得る。組成物は式Ｉの化合物および毒性
緩和剤の制御放出をもたらしてもよく、これらが、種子処理に用いられ得る。式Ｉの化合
物および毒性緩和剤はまた、生分解性高分子マトリックス中に配合されて化合物の徐放、
制御放出をもたらしてもよい。
【０３６１】
　式Ｉの化合物および毒性緩和剤はまた、例えば乾燥種子処理用の粉末（ＤＳ）、水溶性
粉末（ＳＳ）あるいはスラリー処理用の水分散性粉末（ＷＳ）を含む粉末組成物として、
または、流動性濃縮物（ＦＳ）、溶液（ＬＳ）あるいはカプセル懸濁液（ＣＳ）を含む液
体組成物といった種子処理として用いられるよう配合され得る。ＤＳ、ＳＳ、ＷＳ、ＦＳ
およびＬＳ組成物の調製は、それぞれ、上記のＤＰ、ＳＰ、ＷＰ、ＳＣ、ＯＤおよびＤＣ
組成物の調製ときわめて類似している。種子を処理するための組成物は、組成物の種子へ
の付着を補助する薬剤（例えば鉱油または膜形成バリア）を含んでいてもよい。
【０３６２】
　本発明により用いられる組成物は、組成物の生物学的性能を向上させる（例えば、表面
での湿潤性、保持性または分布性；処理された表面の雨に対する耐性；または、式Ｉの化
合物の摂取もしくは易動性を向上させることにより）ために１種以上の添加剤を含んでい
てもよい。このような添加剤としては、表面活性剤（ＳＦＡ）、例えば一定の鉱油、植物
性油あるいは天然植物油（大豆油およびナタネ油）といった油系のスプレー添加剤、およ
び、これらと他の生体増強（ｂｉｏ－ｅｎｈａｎｃｉｎｇ）補助剤（式Ｉの化合物の作用
を補助もしくは変性し得る処方成分）とのブレンドが挙げられる。式Ｉの化合物の効果の
増加は、例えば、アンモニウムおよび／もしくはホスホニウム塩、ならびに／または、任
意により、脂肪族アルコールアルコキシレート（例えば菜種油メチルエステル）もしくは
植物性油エステルなどの少なくとも１種の浸透促進剤を添加することにより達成され得る
。
【０３６３】
　湿潤剤、分散剤および乳化剤は、カチオン性、アニオン性、両性またはノニオン性タイ
プの表面活性剤（ＳＦＡ）であり得る。
【０３６４】
　カチオン性タイプの好適なＳＦＡとしては、第４級アンモニウム化合物（例えば臭化セ
チルトリメチルアンモニウム）、イミダゾリンおよびアミン塩が挙げられる。
【０３６５】
　好適なアニオン性ＳＦＡとしては、脂肪酸のアルカリ金属塩、硫酸の脂肪族モノエステ
ルの塩（例えばラウリル硫酸ナトリウム）、スルホン化芳香族化合物の塩（例えばドデシ
ルベンゼンスルホン酸ナトリウム、ドデシルベンゼンスルホン酸カルシウム、ブチルナフ
タレンスルホン酸塩、ならびに、ジ－イソプロピル－およびトリ－イソプロピル－ナフタ
レンスルホン酸ナトリウム）の混合物、エーテル硫酸塩、アルコールエーテル硫酸塩（例
えばラウレス－３－硫酸ナトリウム）、エーテルカルボン酸塩（例えばラウレス－３－カ
ルボン酸ナトリウム）、リン酸エステル（例えばラウリルアルコールとテトラリン酸との
反応といった、１種以上の脂肪族アルコールとリン酸（主にモノエステル）または五酸化
リン（主にジエステル）との反応による生成物；また、これらの生成物はエトキシル化さ
れていてもよい）、スルホコハク酸塩、パラフィンまたはオレフィンスルホン酸塩、タウ
リンおよびリグノスルホネートが挙げられる。
【０３６６】
　両性タイプの好適なＳＦＡとしては、ベタイン、プロピオネートおよびグリシネートが
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挙げられる。
【０３６７】
　ノニオン性タイプの好適なＳＦＡとしては、エチレンオキシド、プロピレンオキシド、
ブチレンオキシドまたはこれらの混合物などのアルキレンオキシドと、脂肪族アルコール
（オレイルアルコールまたはセチルアルコールなど）またはアルキルフェノール（オクチ
ルフェノール、ノニルフェノールまたはオクチルクレゾールなど）との縮合物；長鎖脂肪
酸またはヘキシトール無水物由来の部分エステル；前記部分エステルとエチレンオキシド
との縮合物；ブロックポリマー（エチレンオキシドおよびプロピレンオキシドを含む）；
アルカノールアミド；単純なエステル（例えば脂肪酸ポリエチレングリコールエステル）
；アミンオキシド（例えばラウリルジメチルアミンオキシド）；およびレシチンが挙げら
れる。好適な懸濁剤としては、親水性コロイド（多糖類、ポリビニルピロリドンまたはナ
トリウムカルボキシメチルセルロースなど）および膨潤クレイ（ベントナイトまたはアタ
パルジャイトなど）が挙げられる。
【０３６８】
　本発明による組成物は、農薬化合物を適用する公知の手段のいずれかによって適用され
得る。例えば、本発明による組成物は、有害生物もしくは有害生物の生息地（有害生物の
生育地、または、有害生物により外寄生され易い栽培されている植物など）に、または、
群葉、茎、枝あるいは根を含む植物のいずれかの部位に、植えられる前の種子に、または
、他の植物が成長しているか植えられている培地（根の周囲の土壌、一般に、田面水また
は水耕栽培システムの土壌）に直接的に適用されるか；または、本発明による組成物は、
土壌もしくは水性環境中に、スプレーされ、散粉され、浸漬により適用され、クリームも
しくはペースト状配合物として適用され、蒸気として適用され、または、組成物（粒状組
成物または水溶性バッグ中に充填された組成物など）の分布もしくは取り込みを介して適
用され得る。
【０３６９】
　本発明による化合物はまた、植物に注入されるか、または、電気力学的スプレー技術も
しくは他の低体積法を用いて植生にスプレーされるか、または、陸上もしくは空中灌水シ
ステムにより適用され得る。
【０３７０】
　水性調製物（水溶液または分散体）として使用される組成物は、一般に、有効成分を高
い割合で含有する濃縮物の形態で供給され、この濃縮物は、使用前に水に添加される。Ｄ
Ｃ、ＳＣ、ＯＤ、ＥＣ、ＥＷ、ＭＥ　ＳＧ、ＳＰ、ＷＰ、ＷＧおよびＣＳを含んでいても
よいこれらの濃縮物は、度々、長期にわたる保管に耐えることが必要とされ、このような
保管の後に、水に添加されて、従来のスプレー器具による適用が可能であるよう十分な時
間均質なままであり水性調製物を形成することが可能であるべきである。このような水性
調製物は、用いられるべき目的に応じて、様々な量の式Ｉの化合物（例えば、０．０００
１～１０重量％）を含有していてもよい。
【０３７１】
　本発明による化合物は、肥料（例えば窒素含有、カリウム含有またはリン含有肥料、お
よび、より具体的に、硝酸アンモニウムおよび／または尿素肥料）との混合物において用
いられ得る。好適な配合物タイプとしては、肥料の顆粒が挙げられる。混合物は、２５重
量％以下の式Ｉの化合物を含有していることが好適である。
【０３７２】
　本発明はまた、従って、肥料および式Ｉの化合物および毒性緩和剤を含む肥料組成物を
提供する。
【０３７３】
　本発明の組成物は、例えば微量元素、サッカライド、アミノ酸、フラボノイド、キニー
ネといった生物学的作用を有する他の化合物；または、例えば天然もしくは合成ホルモン
、オーキシン、ブラシノステロイド、ジベレリン、ポリアミン、アブシジン酸、サイトカ
イニン、ジャスモン酸塩、シス－ジャスモン酸塩、ストリゴラクトン、サリチル酸、エチ



(67) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

50

レン、１－メチルシクロプロペン、あるいは、これらの誘導体のような他の植物活性剤お
よび／あるいは刺激物質および／あるいは成長調節剤；または、殺菌・殺カビ性、除草性
、薬害軽減性、殺虫性、殺線虫性あるいは殺ダニ性作用を有する化合物を含有していても
よい。
【０３７４】
　特に種子である植物繁殖体に農薬有効成分を適用もしくは処理する方法は、技術分野に
おいて公知であり、繁殖体の粉衣、コーティング、ペレット成形および液浸適用法が挙げ
られる。植物繁殖体が種子であることが好ましい。
【０３７５】
　どのような生理的状態にある種子にも本方法が適用可能であると考えられているが、種
子は、処理プロセス中に損傷を被ることがないよう、十分に耐久性を有する状態であるこ
とが好ましい。典型的には、種子は、耕地から収穫され；植物から採られ；ならびに、穂
軸、茎、外皮および周囲のパルプ、または、他の非種子植物材料のいずれかから分離され
た種子であろう。種子は、処理によって、種子に生物学的な損傷が生じることがない程度
に生物学的に安定していることもまた好ましいであろう。処理は種子の収穫と種子の播種
との間、または、播種プロセスの間（種子に対する適用）のいずれかの時点で種子に適用
されることも可能であると考えられている。種子はまた処理の前またはその後において活
性化されてもよい。
【０３７６】
　化合物の均一な分布および種子に対するその接着が、繁殖体処理の最中に所望される。
処理は、中間状態（コーティングなど）とされて元のサイズおよび／または形状が識別可
能である、例えば有効成分の混合物といった化合物を含有する配合物の種子などの植物繁
殖体上への薄膜（粉衣）から、放出制御材料とされるか、もしくは、材料の層の間に適用
されるか、または、両方が成されて、種子の元の形状および／またはサイズがもはや識別
可能ではない多くの層の異なる材料（例えば、クレイといったキャリアなど；他の有効成
分のものなどの異なる配合物；ポリマー；および、着色剤）による厚い膜（ペレット成形
など）まで様々であることが可能である。
【０３７７】
　種子処理は未播種の種子に行われ、「未播種の種子」という用語は、種子の収穫から植
物の発芽および成長の目的のための地中への種子の播種までの期間のいずれかの時点での
種子を含むことを意味する。
【０３７８】
　未播種の種子への処理とは、有効成分が土壌に適用される行為を含むことを意味してい
ないが、植栽プロセス中の種子を目的とするいずれかの適用行為を含むであろう。
【０３７９】
　好ましくは、処理は、播種された種子が化合物で前処理されるよう種子を播種する前に
行われる。特に、種子粉衣または種子ペレット成形が、化合物の処理において好ましい。
処理の結果、化合物が種子に付着し、従って、有害生物の防除に利用可能となる。
【０３８０】
　処理された種子は、いずれかの他の有効成分で処理された種子と同一の様式で、保管さ
れ、取り扱われ、播種され、および、耕作されることが可能である。
【０３８１】
　本発明が以下の調製例によって例示されている。本発明の一定の化合物のＨ－ＮＭＲデ
ータは、室温で幅が広くなるラインを示し、これは、例えばケト－エノール互変異性によ
る複数の配座異性体、回転の阻害、ピペリジン部位における環反転またはピペリジンＮ－
もしくは中心での窒素反転の存在を示唆している。従って幅広いシグナルは「ｂｒ」の標
識を付している。
【実施例】
【０３８２】
実施例１：炭酸エチルエステル８－メトキシ－１－メチル－２－オキソ－３－（２，４，
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６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－
イルエステル（化合物Ｐ１．２）の調製
ステップ１：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチ
ル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物
Ｐ２．２）の調製
［２ステップ（アミドＮ－アルキル化および環化）、ワンポット法］
【化７】

　１－メトキシ－４－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチルアミノ］
－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル［国際公開第０９／０４９８５１号パンフ
レットに準拠して調製した］（８５０ｍｇ、２．４４ｍｍｏｌ）のジメチルホルムアミド
（２０ｍｌ）中の０℃の溶液に、水素化ナトリウム（１２２ｍｇ、鉱油中の５５％ｗ／ｗ
分散体、２．８１ｍｍｏｌ）を２回に分けて添加した。反応混合物を０℃で１時間撹拌し
、ヨウ化メチル（０．１７５ｍｌ、３９８ｍｇ、２．８１ｍｍｏｌ）を滴下して処理し、
さらに、０℃で１時間および室温で３時間撹拌した。０℃で再冷却した混合物にナトリウ
ムメトキシド（１９８ｍｇ、３．６６ｍｍｏｌ）を一度に添加し、攪拌を室温で２時間、
４０℃で３０分間継続し、ナトリウムメトキシド（約２０ｍｇ）のさらなる添加の後に５
０℃で４５分間継続した。反応混合物を氷冷水性塩化アンモニウムに注ぎ、ＨＣｌ水溶液
でｐＨ５～６に酸性化し、酢酸エチルで完全に抽出した。組み合わせた有機層を塩水で洗
浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。原油状生成物をシリカゲルによるクロマ
トグラフィ（酢酸エチル）により精製し、さらに、冷たいジエチルエーテルで倍散し、ろ
過し、乾燥させた。収率：固体として３３８ｍｇの４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－
メチル－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５
］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ２．２）、融点２４１～２４３℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．４４（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），１．７２（ｂｒ　ｍ，１Ｈ）
，２．１０（ｓ，６Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），２．３３（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．４
８（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．８９（ｂｒシグナル，３Ｈ），３．２０（ｂｒ　ｍ，１Ｈ）
，３．２７－３．４３（ｂｒシグナル，合計３Ｈ），３．５４（ｓ，３Ｈ），６．８９（
ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３３１（Ｍ＋Ｈ）+，ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ－）：３２９（Ｍ－Ｈ）-

【０３８３】
ステップ２：炭酸エチルエステル８－メトキシ－１－メチル－２－オキソ－３－（２，４
，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４
－イルエステル（表題の化合物Ｐ１．２）の調製
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【化８】

　４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチル－フェニ
ル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（２３８ｍｇ、０．
７２ｍｍｏｌ）、トリエチルアミン（０．１５ｍｌ、１０９ｍｇ、１．０８ｍｍｏｌ）お
よび４－ジメチルアミノピリジン（２ｍｇ）のテトラヒドロフラン（１０ｍｌ）中の０℃
の溶液に、クロロギ酸エチル（０．０７５ｍｌ、８５ｍｇ、０．７９ｍｍｏｌ）を滴下し
た。懸濁液を０℃で１時間撹拌した。反応混合物を酢酸エチルおよび水で希釈し、層を分
離し、水性相を酢酸エチルで抽出し、組み合わせた有機相を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウ
ムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘ
プタン５：１）により精製した。収率：白色の固体として１４５ｍｇの炭酸エチルエステ
ル８－メトキシ－１－メチル－２－オキソ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）
－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（表題の化合物
Ｐ１．２）、融点１３４～１３６℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．０５（ｔ，３Ｈ），１．５９（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），１．
８３（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．１５（ｓ，６Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），２．３６（ｂ
ｒ　ｍ，２Ｈ），２．８８（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．９５（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），３．２２
（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．３８（ｍ，２Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），３．９８（ｑ，２
Ｈ），６．８４（ｓ，２Ｈ）．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４０３（Ｍ＋Ｈ）+。
【０３８４】
実施例２：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチル
－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ
２．２）の調製
ステップ１：４－ベンジルオキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フェ
ニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ３．４
）の調製

【化９】

　４－ヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８
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－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン［国際公開第０９／０４９８５１
号パンフレットに準拠して調製した］（６７．０ｇ、２１１．７ｍｍｏｌ）のアセトン（
９００ｍｌ）中の懸濁液に、炭酸カリウム（３５．１ｇ、２５４．１ｍｍｏｌ）を添加し
、続いて、臭化ベンジル（３５．３ｍｌ、５０．７ｇ、２９６．４ｍｍｏｌ）を滴下した
。懸濁液を還流で１時間撹拌し、次いで、氷水および酢酸エチルに注いだ。得られた沈殿
物をろ出し、塩化メチレン中に溶解させ、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮し、減圧下に
５０℃で一晩五酸化リンで乾燥させて、白色の固体として生成物の第１の作物を得た（５
５．８ｇ）。母液の層を分離し、水性相を酢酸エチルで抽出し、組み合わせた有機相を塩
水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をジエチルエーテル中に懸濁
させ、ろ過し、乾燥させて、さらに２２．６ｇの生成物を得た。収率：固体として７８．
４ｇの４－ベンジルオキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）
－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ３．４）、融
点１８４～１８６℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．６６（ｍ，２Ｈ），２．１１（ｓ，６Ｈ），２．２８（
ｓ，３Ｈ），２．３３（ｍ，２Ｈ），２．４７（ｍ，２Ｈ），３．４５（ｍ，２Ｈ），３
．５５（ｓ，３Ｈ），４．６８（ｓ，２Ｈ），６．１３（ｂｒ　ｓ，１Ｈ），６．８７（
ｓ，２Ｈ），７．０４（ｍ，２Ｈ），７．２８（ｍ，３Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４０７（Ｍ＋Ｈ）+

【０３８５】
ステップ２：４－ベンジルオキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリ
メチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化
合物Ｐ３．５）の調製
【化１０】

　４－ベンジルオキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１
，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（４０．０ｇ、９８．４ｍｍ
ｏｌ）のテトラヒドロフラン（５００ｍｌ）中の０℃の溶液に、リチウムビス（トリメチ
ルシリル）アミドのテトラヒドロフラン（１０８．３ｍｌ、１０８．３ｍｍｏｌ）中の１
．０Ｍ溶液を１時間かけて滴下した。混合物を０℃で３０分間および室温で３０分間撹拌
し、次いで、ヨウ化メチル（６．７５ｍｌ、１５．４ｇ、１０８．２ｍｍｏｌ）を０℃で
１０分間かけて滴下して処理した。攪拌を室温で一晩継続し、反応混合物を冷たい飽和水
性塩化アンモニウムで失活させた。層を分離し、水性相を酢酸エチルで２回抽出し、組み
合わせた有機相を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をジエチ
ルエーテル中に懸濁させ、３０分間撹拌し、ろ過し、乾燥させた。収率：固体として２８
．６ｇの４－ベンジルオキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチ
ル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物
Ｐ３．５）、融点１３９～１４１℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．５２（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），１．７４（ｂｒ　ｍ，１Ｈ）
，２．１１（ｂｒ　ｓ，６Ｈ），２．２８（ｓ，３Ｈ），２．３４（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），
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，３．５２（ｓ，３Ｈ），４．６７（ｂｒシグナル，２Ｈ），６．８５（ｓ，２Ｈ），７
．０４（ｍ，２Ｈ），７．２８（ｍ，３Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４２１（Ｍ＋Ｈ）+

【０３８６】
ステップ３：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチ
ル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（表題の
化合物Ｐ２．２）の調製
【化１１】

　Ｐａｒｒ振盪機型水素添加装置中の４－ベンジルオキシ－８－メトキシ－１－メチル－
３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－
３－エン－２－オン（２２．６ｇ、５３．７ｍｍｏｌ）のメタノール（２２６ｍｌ）およ
び水（２２．６ｍｌ）中の溶液に、５％Ｐｄ／Ｃ（２２．６ｇ）を添加した。４ｂａｒｓ
のＨ2下に３６℃で２２時間水素化した後、反応混合物をろ過し、濃縮した。残渣を酢酸
エチルで希釈し、氷で冷却しながら飽和水炭酸ナトリウムで抽出した。有機層を廃棄し、
水性アルカリ性相を冷却しながらＨＣｌ水溶液でｐＨ５～６に酸性化し、酢酸エチルで完
全に抽出した。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮さ
せた。収率：固体として１３．０ｇの４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－
（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－
エン－２－オン（表題の化合物Ｐ２．２）、融点２３９～２４１℃。スペクトルデータは
、調製例１、ステップ１で上述したものと同等であった。
【０３８７】
実施例３：１－シクロプロピルメチル－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４，
６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－
オン（化合物Ｐ２．８）の調製
ステップ１：４－ベンジルオキシ－１－シクロプロピルメチル－８－メトキシ－３－（２
，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン
－２－オン（化合物Ｐ３．８）の調製
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【化１２】

　４－ベンジルオキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１
，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ３．４）（１．０
ｇ、２．４６ｍｍｏｌ）のジオキサン（４０ｍｌ）中の溶液に、ブロモメチル－シクロプ
ロパン（１．２５７ｍｌ、１．７８ｇ、１３．１６ｍｍｏｌ）およびカリウムｔ－ブトキ
シド（１．５０ｇ、１３．３７ｍｍｏｌ）を添加した。反応混合物を１００℃で５日間撹
拌し、次いで、水に注ぎ、酢酸エチルで抽出した。組み合わせた有機相を塩水で洗浄し、
硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣を酢酸エチル／ヘプタン１：５中に懸濁さ
せ、一晩撹拌し、ろ過し、乾燥させて、白色の固体として生成物の第１の作物を得た（３
５０ｍｇ）。母液を濃縮し、残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（ジクロロメタン
／アセトン１０：１）で精製して、さらに２０５ｍｇの生成物を得た。収率：固体として
５５５ｍｇの４－ベンジルオキシ－１－シクロプロピルメチル－８－メトキシ－３－（２
，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン
－２－オン（化合物Ｐ３．８）、融点１１９～１２１℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：０．３４（ｍ，２Ｈ），０．５２（ｍ，２Ｈ），１．１０（
ｍ，１Ｈ），１．４８（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），１．８３（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．１１（ｂ
ｒ　ｓ，６Ｈ），２．２９（ｓ，３Ｈ），２．４１（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．６０（ｂｒ
　ｍ，１Ｈ），３．１２（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．２３（ｍ，２Ｈ），３．２４－３．４
１（ｂｒシグナル，合計３Ｈ），３．５０（ｓ，３Ｈ），４．７２（ｂｒシグナル，２Ｈ
），６．９１（ｓ，２Ｈ），７．０６（ｍ，２Ｈ），７．２９（ｍ，３Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４６１（Ｍ＋Ｈ）+

【０３８８】
ステップ２：１－シクロプロピルメチル－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４
，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２
－オン（表題の化合物Ｐ２．８）の調製

【化１３】

　Ｈ－Ｃｕｂｅ（登録商標）連続流水素添加装置を用いて脱ベンジルを実施した：４－ベ
ンジルオキシ－１－シクロプロピルメチル－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチ
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ｍｇ、１．３４ｍｍｏｌ）をメタノール（４７ｍｌ）中に溶解し、この基質溶液（０．０
２９Ｍ）を、１ｍＬ／ｍｉｎの流量、３５℃の温度および２～３ｂａｒｓの圧力で、５％
Ｐｄ／Ｃを充填したカートリッジに２回圧送した。回収した生成物の溶液を濃縮し、残渣
をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘプタン１：１）により精製した。
収率：白色の固体として２１５ｍｇの１－シクロプロピルメチル－４－ヒドロキシ－８－
メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．
５］デカ－３－エン－２－オン（表題の化合物Ｐ２．８）、融点２２３～２２５℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：０．３４（ｍ，２Ｈ），０．５２（ｍ，２Ｈ），１．１１（
ｍ，１Ｈ），１．４３（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），１．７８（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．１１（ｓ
，６Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），２．４１（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．６２（ｂｒ　ｍ，
１Ｈ），３．２３（ｂｒシグナル，合計３Ｈ），３．２８－３．４５（ｂｒシグナル，合
計３Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），６．９０（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３７１（Ｍ＋Ｈ）+，３６９（Ｍ－Ｈ）-

【０３８９】
実施例４：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチル
－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ
２．２）の調製
ステップ１：１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボニトリル（化合
物Ｐ５．１）の調製
【化１４】

　１－メトキシ－ピペリジン－４－オン［Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈ
ｅｍｉｓｔｒｙ（１９６１），２６，１８６７－７４に準拠して調製した］（１００ｇ、
０．７７ｍｏｌ）、水性メチルアミン（Ｈ2Ｏ中に４０重量％、８６ｍｌ）および塩酸メ
チルアミン（５７．５ｇ、０．８５ｍｏｌ）の水（７００ｍｌ）中の０℃の溶液に、シア
ン化カリウム（５５．５ｇ、０．８５ｍｏｌ）の水（１５０ｍｌ）中の溶液を１時間かけ
て滴下した。反応混合物を室温で２日間撹拌した。その後５日間かけて、混合物を塩酸メ
チルアミン（５×２．６ｇ、合計１３．０ｇ）、水性メチルアミン（５×４．３ｍｌ、合
計２１．５ｍｌ）およびシアン化カリウム（５×２．５ｇ、合計１２．５ｇ）でさらに処
理し、薄層クロマトグラフィにより反応が完了したと判定されるまで室温で攪拌を継続し
た。水性反応混合物をジクロロメタン（１×５００ｍｌおよび４×２００ｍｌ）で抽出し
、組み合わせた有機相を硫酸ナトリウムで乾燥させ、蒸発させた。収率：赤色の液体とし
て１１３．０ｇの１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボニトリル（
化合物Ｐ５．１）。この材料をさらに精製することなく次のステップにおいて用いた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．３６（ｂｒ　ｓ，１Ｈ），１．６２－２．２２（ｂｒシ
グナル，合計４Ｈ），２．５１（ｓ，３Ｈ），２．６３－３．４１（ｂｒシグナル，合計
４Ｈ），３．５１（ｓ，３Ｈ）。
ＩＲ（ＣＮ）：υ２２２０ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１７０（Ｍ＋Ｈ）+

【０３９０】
ステップ２：Ｎ－（４－シアノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－Ｎ－メチル－
２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセトアミド（化合物Ｐ４．１）の調製
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【化１５】

方法Ａ：１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボニトリル（２０．０
ｇ、１１８．２ｍｍｏｌ）、トリエチルアミン（２４．６ｍｌ、１７．９ｇ、１７７．３
ｍｍｏｌ）および４－ジメチルアミノピリジン（ＤＭＡＰ、０．１ｇ）のテトラヒドロフ
ラン（２５０ｍｌ）中の０～５℃の溶液に、（２，４，６－トリメチル－フェニル）－ア
セチルクロリド（２５．６ｇ、１３０．０ｍｍｏｌ）のＴＨＦ（２５ｍｌ）中の溶液を１
．５時間かけて添加した。反応混合物を室温で合計３時間撹拌し、その間に、（２，４，
６－トリメチル－フェニル）－アセチルクロリド（５．４ｇ）およびトリエチルアミン（
７ｍｌ）でさらに処理した。反応混合物を酢酸エチルおよび水で希釈し、層を分離し、水
性相を酢酸エチルで２回抽出し、組み合わせた有機相を飽和水性炭酸水素ナトリウムおよ
び塩水で２回洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。固体状の残渣をジエチル
エーテル（５００ｍｌ）中に懸濁させ、一晩室温で撹拌し、ろ過し、乾燥させた。収率：
白色の固体として２７．５ｇのＮ－（４－シアノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－イル
）－Ｎ－メチル－２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセトアミド（化合物Ｐ
４．１）、融点１７１～１７８℃。この材料をさらに精製することなく次のステップにお
いて用いた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：２．０１（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．１１（ｂｒ　ｍ，１Ｈ）
，２．２０（ｓ，６Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），２．３４（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．５
７（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．８３（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．１２（ｓ，３Ｈ），３．２０
（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．３４（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．５０（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），３．
６６（ｓ，２Ｈ），６．８５（ｓ，２Ｈ）。
ＩＲ（ＣＮ）：υ２２３１ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３３０（Ｍ＋Ｈ）+

【０３９１】
方法Ｂ：１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボニトリル（２０．０
ｇ、１１８．２ｍｍｏｌ）のピリジン（２５０ｍｌ）中の溶液に、（２，４，６－トリメ
チル－フェニル）－アセチルクロリド（２５．６ｇ、１３０．０ｍｍｏｌ）を０℃で滴下
した。反応混合物を０℃で１時間および室温で一晩撹拌し、氷水に注ぎ、水性２Ｎ　ＨＣ
ｌ溶液でｐＨ７に酸性化した。得られた濃い沈殿物をろ過し、冷水で洗浄し、ジクロロメ
タン中に溶解させ、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。固体状の残渣をヘキサン中
に懸濁させ、室温で撹拌し、ろ過し、乾燥させた。収率：薄い黄色の固体として３２．７
ｇのＮ－（４－シアノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－Ｎ－メチル－２－（２
，４，６－トリメチル－フェニル）－アセトアミド（化合物Ｐ４．１）、融点１７５～１
７７℃。この材料のスペクトルデータは、調製例４、ステップ２、方法Ａで上述したもの
と同等であった。
【０３９２】
ステップ３：１－メトキシ－４－｛メチル－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル
）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ４．
２）の調製
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【化１６】

　Ｎ－（４－シアノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－Ｎ－メチル－２－（２，
４，６－トリメチル－フェニル）－アセトアミド（１０６．０ｇ、０．３２２ｍｏｌ）の
メタノール（２２２ｍｌ）中の１５～２０℃の懸濁液に、濃硫酸（８５．７ｍｌ、１５７
．８ｇ、１．６０９ｍｏｌ）を７５分間かけて滴下し、反応混合物を室温で１時間撹拌し
た。混合物を氷（１ｋｇ）上に注ぎ、１時間撹拌し、次いで、ｐＨ５～５．５に３０％水
性水酸化ナトリウムで注意深く中和した（外部氷冷）。粘性のペースト状の混合物を水（
１０００ｍｌ）で希釈し、ろ過した。固体状の残渣を水およびヘキサンで洗浄し、空気乾
燥させ、さらに、減圧下に４０℃で２時間五酸化リンで乾燥させた。無機不純物（硫酸ナ
トリウム！）を取り除くために、固体材料をジクロロメタン（６００ｍｌ）で希釈し、水
で洗浄し（２×３００ｍｌ）、水性相をジクロロメタンで１回抽出し、組み合わせた有機
相を硫酸ナトリウムで乾燥させ、蒸発させた。収率：白色の固体として８５．４ｇの１－
メトキシ－４－｛メチル－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－
アミノ｝－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ４．２）、融点１３３
～１３５℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．９２（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．０４（ｂｒ　ｍ，１Ｈ）
，２．１６（ｓ，６Ｈ），２．２３（ｓ，３Ｈ），２．２７－２．４９（ｂｒ　ｍ，２Ｈ
），２．８２（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．１４（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．２２（ｂｒ　ｓ，
３Ｈ），３．５２（ｓ，３Ｈ），３．６２（ｂｒ　ｓ，５Ｈ），６．８２（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３６３（Ｍ＋Ｈ）+

【０３９３】
ステップ４：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチ
ル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（表題の
化合物Ｐ２．２）の調製
【化１７】

　１－メトキシ－４－｛メチル－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチ
ル］－アミノ｝－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（８５．０ｇ、２３４．５
ｍｍｏｌ）のジメチルホルムアミド（８００ｍｌ）中の０℃の溶液に、ナトリウムメトキ
シド（３８．０ｇ、７０３．５ｍｍｏｌ）を４回にわけて添加し、０℃で３０分間、次い
で、室温で１時間攪拌を継続した。反応混合物を氷および飽和水性塩化アンモニウム上に
注ぎ、濃縮ＨＣｌでｐＨ５～６に酸性化し、酢酸エチルで完全に抽出した。組み合わせた
有機層を水および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮し、残渣を減圧中で乾
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燥させた。収率：固体として７２．７ｇの４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－
３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－
３－エン－２－オン（表題の化合物Ｐ２．２）。この粗材料のスペクトルデータは、調製
例１、ステップ１で上述したものと同等であった。
【０３９４】
実施例５：４－シクロプロピルアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル
（化合物Ｐ５．２）の調製
【化１８】

　シクロピロピルアミン（１．４ｍｌ、１．１４ｇ、２０．０ｍｍｏｌ）のメタノール（
２０ｍｌ）中の０℃の溶液に、１Ｎ塩酸（２０ｍｌ、２０．０ｍｍｏｌ）を滴下し、混合
物を室温で３０分間撹拌した。次いで、１－メトキシ－ピペリジン－４－オン［Ｊｏｕｒ
ｎａｌ　ｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ（１９６１），２６，１８６７－７
４に準拠して調製した］（２．５８ｇ、２０．０ｍｍｏｌ）、続いて１０分間後に、水（
１０ｍｌ）中のシアン化カリウム（１．３ｇ、２０．０ｍｍｏｌ）を０℃で滴下した。反
応混合物を室温に温め、一晩撹拌し、水およびジエチルエーテルで希釈し、層を分離し、
水性相をジエチルエーテルで完全に抽出した。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸
ナトリウムで乾燥させ、蒸発させた。収率：油として３．１９ｇの４－シクロプロピルア
ミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（表題の化合物Ｐ５．２）。この
材料をさらに精製することなく次のステップにおいて用いた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：０．４２（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），０．５６（ｍ，２Ｈ），１．
５７－２．３０（ｂｒシグナル，合計５Ｈ），２．３１（ｍ，１Ｈ），２．６３－３．４
１（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），３．５１（ｂｒ　ｓ，３Ｈ）。
ＩＲ（ＣＮ）：υ２２２３ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１９６（Ｍ＋Ｈ）+

【０３９５】
実施例６：１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステ
ル（化合物Ｐ５．４）の調製
ステップ１：８－メトキシ－１－メチル－１，３，８－トリアザ－スピロ［４．５］デカ
ン－２，４－ジオン（化合物Ｐ５．６）の調製

【化１９】

　１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボニトリル（化合物Ｐ５．１
）（１０．０ｇ、５９．０９ｍｍｏｌ）のジクロロメタン（１８０ｍｌ）中の溶液に、ク
ロロスルホニルイソシアネート（５．１４ｍｌ、８．３６ｇ、５９．０５ｍｍｏｌ）を２
０～３０℃で１５分間かけて滴下した。黄色がかった懸濁液を室温で３０分間撹拌し、濃
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縮して薄い黄色の固体を生成した。この材料を水性１Ｎ塩酸（１８０ｍｌ）中に溶解し、
還流で１時間加熱し、０℃に冷却し、水性４Ｎ　ＮａＯＨ溶液でｐＨ５．５に酸性化した
。水性相を酢酸エチルで抽出し（４×）、組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナト
リウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル
／ヘプタン１：１）により精製した。収率：固体として３．８６ｇの８－メトキシ－１－
メチル－１，３，８－トリアザ－スピロ［４．５］デカン－２，４－ジオン（化合物Ｐ５
．６）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．３３－２．４１（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．８６
（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），３．０９－３．４２（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），３．５２（ｂｒ
　ｓ，３Ｈ），７．７６（ｂｒ　ｓ，１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：２１４（Ｍ＋Ｈ）+

【０３９６】
ステップ２：１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエス
テル（表題の化合物Ｐ５．４）の調製

【化２０】

　８－メトキシ－１－メチル－１，３，８－トリアザ－スピロ［４．５］デカン－２，４
－ジオン（３．３６ｇ、１５．７６ｍｍｏｌ）の水（１００ｍｌ）中の懸濁液に、水酸化
ナトリウム（０．６３ｇ、１５．７５ｍｍｏｌ）を添加し、混合物を、ＬＣ－ＭＳ分析に
より完了したと判定されるまで、マイクロ波装置で１９０℃で３０分間、２００℃で１時
間、および、さらに２１０℃で１時間加熱した。反応混合物を、ＨＣｌ水溶液でｐＨ３に
酸性化し（氷冷却）、減圧中で濃縮し、固体状の残渣を温かいメタノール（４０℃）中に
とり、ろ過し、ろ液を蒸発させた。残渣を４０℃で一晩五酸化リンで乾燥させた。収率：
２．０８ｇの１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸塩酸塩。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１８９（Ｍ＋Ｈ）+の遊離塩基。
【０３９７】
　１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸塩酸塩（２．０８ｇ、
９．２６ｍｍｏｌ）のメタノール（２０ｍｌ）中の０～５℃の懸濁液に、塩化チオニル（
２．４１ｍｌ、３．９７ｇ、３３．４０ｍｍｏｌ）を添加し、反応混合物を還流で７日間
加熱した。冷却した後、混合物を濃縮し、残渣を氷水で希釈し、水性重炭酸ナトリウムで
中和した。水性相を酢酸エチルで抽出し（４×）、組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、
硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（勾
配酢酸エチル→酢酸エチル／メタノール２０：１）により精製した。収率：油として７６
ｍｇの１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（
表題の化合物Ｐ５．４）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．４６－２．３３（ｂｒシグナル，合計５Ｈ），２．２２
（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），２．５１－３．３１（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），３．５１（ｓ，
３Ｈ），３．７２（ｂｒ　ｓ，３Ｈ）。
ＩＲ（ＣＯＯＭｅ）：υ１７２６ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：２０３（Ｍ＋Ｈ）+

【０３９８】
実施例７：３－（２－クロロ－４，５－ジメチル－フェニル）－４－ヒドロキシ－８－メ
トキシ－１－メチル－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化
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合物Ｐ２．２６）の調製
【化２１】

　２－（２－クロロ－４，５－ジメチル－フェニル）－Ｎ－（４－シアノ－１－メトキシ
－ピペリジン－４－イル）－Ｎ－メチル－アセトアミド（化合物Ｐ４．２７）（１．１５
ｇ、３．２９ｍｍｏｌ）のメタノール（約３ｍｌ）中の１０℃の溶液に、濃硫酸（０．８
７６ｍｌ、１６．４３ｍｍｏｌ）を滴下し、反応混合物を室温で一晩撹拌した。濃硫酸（
０．８７６ｍｌ、１６．４３ｍｍｏｌ）でさらに処理し、８０℃で一晩攪拌した後、追加
の濃硫酸（０．８７６ｍｌ、１６．４３ｍｍｏｌ）を添加し、９０℃でさらに一晩攪拌を
継続した。混合物を氷上に注ぎ、ｐＨ５～６に３０％水性水酸化ナトリウムで注意深く中
和し、得られた沈殿物をろ過し、乾燥させて、ベージュ色の固体として生成物の第１の作
物を得た（２２５ｍｇ）。母液を濃縮し、残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢
酸エチル）で精製して、さらに４６２ｍｇの生成物を黄色がかった固体として得た。収率
：固体として６８７ｍｇの３－（２－クロロ－４，５－ジメチル－フェニル）－４－ヒド
ロキシ－８－メトキシ－１－メチル－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン
－２－オン（表題の化合物Ｐ２．２６）、融点１９１～１９２℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3－Ｃｌ3）：１．４９－２．５７（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．
２０（ｓ，３Ｈ），２．２１（ｓ，３Ｈ），２．７９－３．４６（ｂｒシグナル，合計４
Ｈ），３．００（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），３．５２（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），４．４０（ｂｒ　ｓ
，１Ｈ），６．８７（ｓ，１Ｈ），７．１６（ｓ，１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３５１／３５３（Ｍ＋Ｈ）+

【０３９９】
実施例８：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチル
－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ
２．２）の代替的な調製
【化２２】

　４－ヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８
－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン［国際公開第０９／０４９８５１
号パンフレットに準拠して調製した出発材料（ＳＭ）］（５００ｍｇ、１．５８ｍｍｏｌ
）のテトラヒドロフラン（２０ｍｌ）中の０℃の溶液に、ヘキサン中の１．０Ｍリチウム
ビス（トリメチルシリル）アミド溶液（３．３２ｍｌ、３．３２ｍｍｏｌ）を１５分間か
けて滴下した。混合物を０℃で１時間撹拌し、１０分間かけて滴下してヨウ化メチル（０
．０９９ｍｌ、２２５ｍｇ、１．５９ｍｍｏｌ）で処理し、さらに、０℃で３０分間およ
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び室温で１時間撹拌した。反応混合物を冷たい飽和水性塩化アンモニウムで失活させ、ｔ
－ブチルメチルエーテルで抽出し（３×）、組み合わせた有機相を塩水で洗浄し、硫酸ナ
トリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣（２１０ｍｇ）をヘキサン中に懸濁させ、室温で
１０分間撹拌し、ろ過し、乾燥させた。収率：ベージュ色の固体としての出発材料（ＳＭ
）と４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチル－フェ
ニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（表題の化合物Ｐ
２．２）との１７１ｍｇの不純物を含まない混合物。粗材料の1Ｈ－ＮＭＲおよびＬＣ－
ＭＳ分析は、約１：２．５比のこの混合物のＳＭ／化合物Ｐ２．２を示していた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ、選択したシグナルのみ）：６．８６（ｓ，２Ｈ，Ｈarom　ＳＭ
），６．８９（ｓ，２Ｈ，Ｈarom化合物Ｐ２．２）；両方のシグナルは１：２．６の比。
ＳＭに対して、ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３１７（Ｍ＋Ｈ）+；Ｒt＝１．４０ｍｉｎ。化合
物Ｐ２．２に対して、ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３３１（Ｍ＋Ｈ）+；Ｒt＝１．４６ｍｉｎ
。２２０ｎｍでのＵＶピーク面積を考慮して、両方のシグナルは１：２．５の比であった
。
【０４００】
実施例９：２，２－ジメチル－プロピオン酸８－メトキシ－１－メチル－２－オキソ－３
－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３
－エン－４－イルエステル（化合物Ｐ１．３１）の調製
【化２３】

　４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メチル－３－（２，４，６－トリメチル－フェニ
ル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ２．２）
（３５０ｍｇ、１．０６ｍｍｏｌ）およびトリエチルアミン（０．２２１ｍｌ、１６０．
７ｍｇ、１．５９ｍｍｏｌ）のテトラヒドロフラン（１０ｍｌ）中の０℃の溶液に、塩化
ピバロイル（０．１４３ｍｌ、１４０．１ｍｇ、１．１６ｍｍｏｌ）を滴下した。懸濁液
を０℃で２時間撹拌した。反応混合物を酢酸エチルおよび水で希釈し、層を分離し、水性
相を酢酸エチルで抽出し、組み合わせた有機相を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥さ
せ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル）により精製し
た。収率：無色のガムとして３４４ｍｇの２，２－ジメチル－プロピオン酸８－メトキシ
－１－メチル－２－オキソ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジア
ザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（化合物Ｐ１．３１）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．０２（ｂｒ　ｓ，９Ｈ），１．４６－２．５１（ｂｒシ
グナル，合計４Ｈ），２．１４（ｓ，６Ｈ），２．２３（ｓ，３Ｈ），２．７０－３．４
６（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．９５（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），３．５４（ｓ，３Ｈ），
６．８２（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４１５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４０１】
実施例１０：４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－メチル－アミ
ノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ４．４６）
の調製
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ステップ１：１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸（化合物Ｐ
５．７）の調製
【化２４】

　１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボニトリル（化合物Ｐ５．１
）（３．０ｇ、１７．７３ｍｍｏｌ）を０℃で２回に分けて濃硫酸（３０ｍｌ）に添加し
た。２０分間攪拌した後、黄色の溶液が得られ、これを室温で一晩保持した。反応混合物
を注意深く氷水（６０ｍｌ）で希釈し、還流で４時間加熱し、次いで、氷（５０ｇ）上に
注ぎ、冷却しながらｐＨ７～８に２５％水性アンモニアで中和した。反応混合物を蒸発さ
せ、白色の固体状の残渣を温かいメタノール（４０℃）（３×５０ｍｌ）で倍散し、ろ過
し、組み合わせたメタノール相を濃縮した。残渣をトルエンで処理して（３×５０ｍｌ）
一定の重量となるまで水を共沸的に除去し、次いで、テトラヒドロフランで倍散し、ろ過
し、乾燥させた。収率：白色の固体として２．３０ｇの１－メトキシ－４－メチルアミノ
－ピペリジン－４－カルボン酸（化合物Ｐ５．７）、融点＞２５０℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（Ｄ2Ｏ）：１．７３（ｍ，１Ｈ），２．０２（ｍ，２Ｈ），２．３２（ｍ，
１Ｈ），２．５４（ａｐｐａｒ．ｄ，３Ｈ），２．６９（ｍ，１Ｈ），２．９９（ｍ，１
Ｈ），３．１８（ｍ，１Ｈ），３．３３（ｍ，１Ｈ），３．４９（ａｐｐａｒ．ｄ，３Ｈ
）。スペクトルデータは、１：１比での２種の主な配座異性体を示唆している。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１８９（Ｍ＋Ｈ）+

【０４０２】
ステップ２：１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエス
テル（化合物Ｐ５．４）の調製

【化２５】

　１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸（２．０ｇ、１０．６
３ｍｍｏｌ）のメタノール（５０ｍｌ）中の０～１０℃の懸濁液に、塩化チオニル（２．
２９ｍｌ、３．７６ｇ、３１．５７ｍｍｏｌ）を添加し、反応混合物を還流で一晩加熱し
た。冷却した後、混合物を濃縮し、残渣を氷水（２０ｍｌ）で希釈し、水性重炭酸ナトリ
ウムで中和した。水性相を酢酸エチル（４×２５ｍｌ）およびジクロロメタン（４×５０
ｍｌ）で抽出し、組み合わせた有機層を水性重炭酸ナトリウム（１５ｍｌ）および塩水（
１５ｍｌ）で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。収率：粘性のオレンジ色
の油として０．７６ｇの１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸
メチルエステル（化合物Ｐ５．４）。この粗材料のスペクトルデータは、調製例６、ステ
ップ２で上述したものと同等であった。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：２０３（Ｍ＋Ｈ）+

【０４０３】
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ステップ３：４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－メチル－アミ
ノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（表題の化合物Ｐ４．
４６）の調製
【化２６】

　１－メトキシ－４－メチルアミノ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（２０
０ｍｇ、０．９９ｍｍｏｌ）のピリジン（５ｍｌ）中の溶液に、（２，５－ジメチル－フ
ェニル）－アセチルクロリド（２４０ｍｇ、１．３１ｍｍｏｌ）を０℃で滴下した。反応
混合物を０℃で１時間および室温で６時間撹拌し、氷水上に注ぎ、水性２ＮＨＣｌ溶液で
ｐＨ７に酸性化し、酢酸エチル（５０ｍｌ）で希釈した。層を分離し、水性相を酢酸エチ
ル（３×２５ｍｌ）で抽出し、組み合わせた有機相を水（３×１５ｍｌ）および塩水で洗
浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフ
ィ（シクロヘキサン／酢酸エチル２：１）により精製した。収率：無色のガムとして１７
０ｍｇの４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－メチル－アミノ｝
－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（表題の化合物Ｐ４．４６
）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．９９（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．１７（ｓ，３Ｈ），２．
２６（ｓ，３Ｈ），２．３６（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．７９（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．９
３（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．０６（ａｐｐａｒ．ｄ，３Ｈ），３．２１（ｂｒ　ｍ，２Ｈ
），３．５０（ｓ，３Ｈ），３．６７（ｓ，３Ｈ），３．６８（ｂｒ　ｓ，２Ｈ），６．
９１（ｂｒ　ｓ，１Ｈ），６．９５（ｄ，１Ｈ），７．０４（ｄ，１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３４９（Ｍ＋Ｈ）+

【０４０４】
　表Ｐ１からの式Ｉの化合物、表Ｐ２からの式ＩＩの化合物、ならびに、表Ｐ３、Ｐ４お
よびＰ５に列挙されている中間体は同様の手法により調製されることが可能である。以下
のＬＣ－ＭＳ方法のいずれか１つを用いて化合物を特徴付けた。
方法Ａ
　ＭＳ：Ｗａｔｅｒｓ製ＺＱ　Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ（単一四重極質量分
析計）；イオン化方法：エレクトロスプレー；極性：陽イオン／陰イオン；毛管（ｋＶ）
３．００、コーン（Ｖ）３０．００、抽出器（Ｖ）２．００、供給元温度（℃）１００、
溶解温度（℃）２５０、コーンガス流（Ｌ／Ｈｒ）５０、脱溶媒ガス流（Ｌ／Ｈｒ）４０
０；質量範囲：１５０～１０００または１００～９００Ｄａ。
【０４０５】
　ＬＣ：Ａｇｉｌｅｎｔ製ＨＰ　１１００　ＨＰＬＣ：溶剤脱ガス器、クオータナリポン
プ（ＺＣＱ）／バイナリポンプ（ＺＤＱ）、カラム内区画とダイオード－アレイ検出器と
を加熱した。カラム：Ｐｈｅｎｏｍｅｎｅｘ　Ｇｅｍｉｎｉ　Ｃ１８、３μｍ粒径、１１
０オングストローム、３０×３ｍｍ、温度：６０℃；ＤＡＤ波長範囲（ｎｍ）：２００～
５００；溶剤勾配：Ａ＝水＋０．０５％ｖ／ｖＨＣＯＯＨ、Ｂ＝アセトニトリル／メタノ
ール（４：１、ｖ／ｖ）＋０．０４％ｖ／ｖ　ＨＣＯＯＨ。
【０４０６】
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【表１２】

【０４０７】
方法Ｂ
　ＭＳ：Ｗａｔｅｒｓ製ＺＭＤ　Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ（単一四重極質量
分析計）；イオン化方法：エレクトロスプレー；極性：陽イオン／陰イオン；毛管（ｋＶ
）３．８０、コーン（Ｖ）３０．００、抽出器（Ｖ）３．００、供給元温度（℃）１５０
、溶解温度（℃）３５０、コーンガス流（Ｌ／Ｈｒ）ＯＦＦ、脱溶媒ガス流（Ｌ／Ｈｒ）
６００；質量範囲：１５０～１０００（ＬｏｗＭａｓｓ用に１００～１５００）または１
００～９００Ｄａ。
【０４０８】
　ＬＣ：Ａｇｉｌｅｎｔ製ＨＰ　１１００　ＨＰＬＣ：溶剤脱ガス器、バイナリポンプ、
カラム内区画とダイオード－アレイ検出器とを加熱した。カラム：Ｐｈｅｎｏｍｅｎｅｘ
　Ｇｅｍｉｎｉ　Ｃ１８、３μｍ粒径、１１０オングストローム、３０×３ｍｍ、温度：
６０℃；ＤＡＤ波長範囲（ｎｍ）：２００～５００；溶剤勾配：Ａ＝水＋０．０５％ｖ／
ｖＨＣＯＯＨ、Ｂ＝アセトニトリル／メタノール（４：１、ｖ：ｖ）＋０．０４％ｖ／ｖ
ＨＣＯＯＨ。
【０４０９】
【表１３】

【０４１０】
　表Ｐ１、表Ｐ２、表Ｐ３、表Ｐ４および表Ｐ５に列挙されているとおり、各化合物につ
いて得た特徴値は、保持時間（「Ｒt」、分で記録）および分子イオンであった。
【０４１１】
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【表１４】

【０４１２】
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【表１５】

【０４１３】
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【表１６】

【０４１４】
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【表１７】

【０４１５】
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【表１８】

【０４１６】
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【表１９】

【０４１７】
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【表２０】

【０４１８】
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【表２１】

【０４１９】
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【表２２】

【０４２０】
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【表２３】

【０４２１】
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【表２４】

【０４２２】
　表Ｐ３からの式ＸＩＩＩまたはＸＩＶの中間体は同様の手法により調製されることが可
能である。
【０４２３】
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【表２５】

【０４２４】
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【表２６】

【０４２５】
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【表２７】

【０４２６】
　表Ｐ４からの式ＩＶまたはＸＩの中間体は同様の手法により調製されることが可能であ
る。
【０４２７】
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【表２８】

【０４２８】
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【表２９】

【０４２９】
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【表３０】

【０４３０】
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【表３１】

【０４３１】
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【表３２】

【０４３２】
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【表３３】

【０４３３】
　表Ｐ５からの式Ｖ、ＶＩＩ、ＶＩＩＩまたはＩＸの中間体は同様の手法により調製され
ることが可能である。
【０４３４】
【表３４】

【０４３５】
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【表３５】

【０４３６】
実施例１１：炭酸３－（２，５－ジメチル－フェニル）－８－メトキシ－１－メトキシ－
メトキシ－２－オキソ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエ
ステルエチルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．２）の調製
ステップ１：１－メトキシ－ピペリジン－４－オンオキシムの調製

【化２７】

　１－メトキシ－ピペリジン－４－オン［Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈ
ｅｍｉｓｔｒｙ（１９６１），２６，１８６７－７４に準拠して調製した］（２５８ｇ、
２．０ｍｏｌ）およびトリエチルアミン（３０５．２ｍｌ、２２１．９ｇ、４．４ｍｏｌ
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）のメタノール（３０００ｍｌ）中の溶液に、塩酸ヒドロキシルアミン（２７７．６ｇ、
４．０ｍｏｌ）を添加し、反応混合物を還流で１．５時間加熱した。溶剤を蒸発させ、残
渣をジエチルエーテルで希釈し、懸濁液をろ過した。ろ液を水および塩水で洗浄し、硫酸
ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。収率：無色の粘性の油として２８６．２５ｇの１－
メトキシ－ピペリジン－４－オンオキシム。この材料をさらに精製することなく次のステ
ップにおいて用いた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：２．２－３．４５（ｂｒシグナル，合計８Ｈ），３．５５（
ｓ，３Ｈ），８．６５（ｂｒ　ｓ，１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１４５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４３７】
ステップ２：４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（
化合物Ｐ４ｉｉ．１）の調製
【化２８】

　１－メトキシ－ピペリジン－４－オンオキシム（２４０ｇ、１．６６ｍｏｌ）およびリ
ン酸二水素カリウム（７９２．９ｇ、５．８３ｍｏｌ）の水（２００ｍｌ）中の０～５℃
の懸濁液に、シアン化カリウム（１９５．１ｇ、３．０ｍｏｌ）の水（２００ｍｌ）中の
溶液を滴下した（注意！）。反応混合物を室温で一晩撹拌し（ストッパ付きフラスコ）、
さらなる分量のリン酸二水素カリウム（７９．３ｇ、０．５８ｍｏｌ）で処理し、さらに
、室温でさらに一晩撹拌した。混合物を窒素でフラッシングし、半固体をろ過により除去
し、酢酸エチル中に溶解させた。水性層を酢酸エチルで２回抽出し、すべての有機層を組
み合わせ、水および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣を冷た
いジエチルエーテルで倍散し、ろ過し、乾燥させた。収率：黄褐色の固体として２３０．
８ｇの４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル、融点１
３０～１３１℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．５５－２．３５（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．６０
－３．４５（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），３．５２（ｓ，３Ｈ），５．１９（ｂｒ　ｓ，
１Ｈ）　，５．４２（ｂｒ　ｓ，１Ｈ）。
ＩＲ（ＣＮ）：υ２２２７．８ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１７２（Ｍ＋Ｈ）+

【０４３８】
ステップ３：４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチル
エステル（化合物４ｉｉ．２）の調製
【化２９】

　４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（２３０ｇ、
１．３４ｍｏｌ）のジクロロメタン（２４００ｍｌ）中の懸濁液に室温で、濃硫酸（３５
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８ｍｌ、６５８．８ｇ、６．７２ｍｏｌ）を滴下し、反応混合物を４０℃で１時間撹拌し
た。メタノール（９２５．１ｍｌ、７３１．７ｇ、２２．８ｍｏｌ）を４０℃で滴下し、
混合物を４０℃で４時間撹拌した。ジクロロメタンを留出し、反応混合物を６０℃で２４
時間加熱させた。反応混合物を氷（３ｋｇ）上に注ぎ、先ず濃縮水性水酸化ナトリウムを
注意して添加し、続いて、飽和水性炭酸水素ナトリウムを添加して中和した。水性相を塩
化ナトリウムで飽和させ、ｔ－ブチルメチルエーテル（１０×３００ｍｌ）で抽出し、組
み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮して、生成物の第１
の作物を得た（１６３．８ｇ）。水性層を酢酸エチルでさらに抽出してさらに３５ｇの粗
生成物を得た。収率：赤茶色の粘性の油として１９８．８ｇの４－ヒドロキシアミノ－１
－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル。この材料をさらに精製するこ
となく次のステップにおいて用いた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．５０－２．４０（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．７６
（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．０１－３．３２（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．５２（ｓ，３Ｈ），
３．７６（ｓ，３Ｈ），５．５８（ｂｒ　ｓ，２Ｈ）。
ＩＲ（ＣＯＯＭｅ）：υ１７３１．３ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：２０５（Ｍ＋Ｈ）
+

【０４３９】
ステップ４：４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－ヒドロキシ－
アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ
．１）の調製
【化３０】

　４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（
５０ｇ、２４４．８ｍｍｏｌ）のテトラヒドロフラン（５００ｍｌ）中の０℃の溶液に、
炭酸水素ナトリウム（３４．９６ｇ、４１６．２ｍｍｏｌ）、続いて、（２，５－ジメチ
ル－フェニル）－アセチルクロリド［（２，５－ジメチル－フェニル）－酢酸をジクロロ
メタン中の塩化オキサリルで標準状態下で処理することにより調製した］（４４．７２ｇ
、２４４．８ｍｍｏｌ）のテトラヒドロフラン（５００ｍｌ）中の溶液を滴下した。反応
混合物を０℃で１時間および室温で２時間撹拌した。溶剤を蒸発させ、残渣を水および酢
酸エチルで希釈し、層を分離した。水性相を酢酸エチル（６×２５０ｍｌ）で抽出し、組
み合わせた有機層を水性炭酸水素ナトリウム溶液および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで
乾燥させ、濃縮させた。粗生成物を冷たいジエチルエーテル／ヘキサン１：１溶液で倍散
し、ろ過し、乾燥させて、白色の固体として３６．４ｇを得た。母液を濃縮し、シリカゲ
ルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘキサン１：１）で精製して、さらに４．２ｇ
の生成物を得た。収率：４０．６ｇの４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－ア
セチル］－ヒドロキシ－アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエ
ステル（化合物Ｐ３ｉｉ．１）、融点１３７～１３９℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．９９－３．３２（ｂｒシグナル，合計８Ｈ），２．２３
（ｓ，３Ｈ），２．２９（ｓ，３Ｈ），３．５３（ｓ，３Ｈ），３．７２（ｓ，３Ｈ），
３．８３（ｓ，２Ｈ），６．４３（ｂｒ　ｓ，１Ｈ），６．９８（ｄ，１Ｈ），６．９９
（ｓ，１Ｈ），７．０６（ｄ，１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３５１（Ｍ＋Ｈ）+
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【０４４０】
ステップ５：３－（２，５－ジメチル－フェニル）－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１
－メトキシメトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化
合物Ｐ２ｉｉ．２）の調製
［２ステップ（ヒドロキサム酸Ｏ－アルキル化および環化）、ワンポット法］
【化３１】

　４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－ヒドロキシ－アミノ｝－
１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（３５ｇ、１００．０ｍｍｏ
ｌ）のジメチルホルムアミド（３００ｍｌ）中の０℃の溶液に、水素化ナトリウム（５．
０２ｇ、鉱油中の５５％ｗ／ｗ分散体、１１５．０ｍｍｏｌ）を５回に分けて添加した。
反応混合物を０℃で３０分間撹拌し、クロロメチルメチルエーテル（８．９６ｍｌ、９．
５ｇ、１１８．０ｍｍｏｌ）を滴下して処理し、さらに、０℃で１時間および室温で１．
５時間撹拌した。０℃で再冷却した混合物にナトリウムメトキシド（８．１ｇ、１５０ｍ
ｍｏｌ）を一度に添加し、攪拌を室温で２．５時間継続した。反応混合物を氷水上に注ぎ
（５００ｍｌ）、ＨＣｌ水溶液でｐＨ５～６に酸性化し、酢酸エチルで完全に抽出した。
組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。原油状生
成物を冷たいジエチルエーテル／ヘキサン１：１溶液で倍散し、ろ過し、乾燥させて、白
色の固体として１５．８ｇを得た。母液を濃縮し、シリカゲルによるクロマトグラフィ（
酢酸エチル／ヘキサン２：１）で精製して、さらに２．１ｇの生成物を得た。収率：１７
．９ｇの３－（２，５－ジメチル－フェニル）－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メ
トキシメトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物
Ｐ２ｉｉ．２）、融点１３６～１３８℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．４４－２．７２（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．２７
（ｓ，３Ｈ），２．３０（ｓ，３Ｈ），２．７８－３．４８（ｂｒシグナル，合計４Ｈ）
，３．５９（ｓ，３Ｈ），３．６４（ｓ，３Ｈ），４．４１（ｓ，１Ｈ），５．１２（ｂ
ｒ　ｍ，２Ｈ），６．７６（ｓ，１Ｈ），７．０２（ｄ，１Ｈ），７．１０（ｄ，１Ｈ）
ケトエノール互変異性体の混合物、主なジケト形態の同位体のシグナルを示す）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３６３（Ｍ＋Ｈ）+，ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ－）：３６１（Ｍ－Ｈ）-

【０４４１】
ステップ６：炭酸３－（２，５－ジメチル－フェニル）－８－メトキシ－１－メトキシ－
メトキシ－２－オキソ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエ
ステルエチルエステル（表題の化合物Ｐ１ｉｉ．２）の調製
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【化３２】

　３－（２，５－ジメチル－フェニル）－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メトキシ
メトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（９．０ｇ、２
４．８３ｍｍｏｌ）、トリエチルアミン（６．９ｍｌ、５．０ｇ、４９．６６ｍｍｏｌ）
および４－ジメチルアミノピリジン（１００ｍｇ、０．８２ｍｍｏｌ）のテトラヒドロフ
ラン（２５０ｍｌ）中の０℃の溶液に、クロロギ酸エチル（３．０９ｍｌ、３．５ｇ、３
２．２８ｍｍｏｌ）のテトラヒドロフラン（２０ｍｌ）中の溶液を滴下した。懸濁液を０
℃で１時間、室温で１時間撹拌した。反応混合物を蒸発させ、酢酸エチルで希釈し、ろ過
して塩を除去した。ろ液を飽和炭酸水素ナトリウム水溶液（２×１００ｍｌ）および塩水
で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。油状の残渣をシリカゲルによるクロ
マトグラフィ（酢酸エチル／ヘキサン１：１）により精製した。収率：白色の固体として
９．６３ｇの炭酸３－（２，５－ジメチル－フェニル）－８－メトキシ－１－メトキシ－
メトキシ－２－オキソ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエ
ステルエチルエステル（表題の化合物Ｐ１ｉｉ．２）、融点１０９～１１１℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．０６（ｔ，３Ｈ），１．７５－２．０５（ｂｒ　ｍ，２
Ｈ），２．２０（ｓ，３Ｈ），２．２８（ｓ，３Ｈ），２．４７（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２
．８９（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．１５－３．４５（ｂｒ　ｍ，３Ｈ），３．５９（ｓ，３
Ｈ），３．６４（ｓ，３Ｈ），３．９９（ｑ，２Ｈ），５．０７（ｂｒ　ｓ，２Ｈ），６
．９６（ｓ，１Ｈ），７．０３（ｄ，１Ｈ），７．０９（ｄ，１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４３５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４２】
実施例１２：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－プロプ－２－イニルオキシ－３－（２
，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン
－２－オン（化合物Ｐ２ｉｉ．８）の調製
（段階的なヒドロキサム酸Ｏ－アルキル化および環化）
ステップ１：１－メトキシ－４－｛プロプ－２－イニルオキシ－［２－（２，４，６－ト
リメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエス
テル（化合物Ｐ３ｉｉ．４）の調製
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【化３３】

　４－｛ヒドロキシ－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミ
ノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（調製例１１、ステッ
プ４と同様にして得た化合物Ｐ３ｉｉ．３）（５００ｍｇ、１．３７ｍｍｏｌ）のテトラ
ヒドロフラン（３ｍｌ）中の０℃の溶液に、水素化ナトリウム（６６ｍｇ、鉱油中の５５
％ｗ／ｗ分散体、１．５１ｍｍｏｌ）を２回に分けて添加した。反応混合物を０℃で１時
間撹拌し、臭化プロパルギル（２０２ｍｇ、１．６５ｍｍｏｌ）を滴下して処理し、さら
に、室温で一晩撹拌した。反応混合物を蒸発させ、酢酸エチルで希釈し、ろ過して塩を除
去した。ろ液を塩水で２回洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。油状の残渣
をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘキサン１：２）により精製した。
収率：無色のガムとして３２１ｍｇの１－メトキシ－４－｛プロプ－２－イニルオキシ－
［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４
－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ．４）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．９０－３．３４（ｂｒシグナル，合計８Ｈ），２．２１
（ｓ，６Ｈ），２．２４（ｓ，３Ｈ），２．６８（ｔ，１Ｈ），３．５３（ｓ，３Ｈ），
３．６８（ｓ，３Ｈ），３．７７（ｄ，１Ｈ），４．０３（ｍ，１Ｈ），４．６５－４．
８９（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），６．８４（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４０３（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４３】
ステップ２：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－プロプ－２－イニルオキシ－３－（２
，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン
－２－オン（表題の化合物Ｐ２ｉｉ．８）の調製

【化３４】

　１－メトキシ－４－｛プロプ－２－イニルオキシ－［２－（２，４，６－トリメチル－
フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（１５
０ｍｇ、０．４１ｍｍｏｌ）のジメチルホルムアミド（２ｍｌ）中の０℃の溶液に、ナト
リウムメトキシド（３３ｍｇ、０．６２ｍｍｏｌ）を一度に添加し、室温で４時間攪拌を
継続した。反応混合物を氷水上に注ぎ、ＨＣｌ水溶液でｐＨ５～６に酸性化し、塩化ナト
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リウムで飽和させ、酢酸エチルで完全に抽出した。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、
硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢
酸エチル／ヘキサン２：１）により精製した。収率：黄褐色の固体として１４ｍｇの４－
ヒドロキシ－８－メトキシ－１－プロプ－２－イニルオキシ－３－（２，４，６－トリメ
チル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（表題
の化合物Ｐ２ｉｉ．８）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．９７－２．０８（ｍ，２Ｈ），２．１０（ｓ，６Ｈ），
２．２５（ｓ，３Ｈ），２．２３－２．３２（ｍ，２Ｈ），３．０４（ｂｒ　ｓ，１Ｈ）
，３．２０（ｍ，２Ｈ），３．３８（ｍ，２Ｈ），３．５４（ｓ，３Ｈ），４．７６（ｂ
ｒ　ｓ，２Ｈ），６．８９（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３７１（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４４】
実施例１３：炭酸エチルエステル８－メトキシ－２－オキソ－１－（テトラヒドロ－フラ
ン－２－イルオキシ）－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－
スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．９）の調製
ステップ１：炭酸エチルエステル１－ヒドロキシ－８－メトキシ－２－オキソ－３－（２
，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン
－４－イルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．１１）の調製
【化３５】

　炭酸エチルエステル８－メトキシ－１－メトキシメトキシ－２－オキソ－３－（２，４
，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４
－イルエステル（調製例１１、ステップ６と同様にして得た化合物Ｐ１ｉｉ．７）（１．
０ｇ、２．２３ｍｍｏｌ）のブロモトリメチルシラン（４．３３ｍｌ、５．１２ｇ、３３
．４４ｍｍｏｌ）中の溶液に、アルゴン雰囲気下で、３Å分子ふるい（０．５ｇ）を添加
し、反応混合物を７５℃で一晩撹拌した。混合物をジクロロメタンで希釈し、ろ過し、ろ
液を蒸発させ、残渣を冷たいジエチルエーテルで倍散し、ろ過し、乾燥させた。粗生成物
をシリカゲルによるクロマトグラフィ（勾配ジクロロメタン→ジクロロメタン／メタノー
ル２０：１→１０：１）により精製した。収率：白色の固体として５８０ｍｇの炭酸エチ
ルエステル１－ヒドロキシ－８－メトキシ－２－オキソ－３－（２，４，６－トリメチル
－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（
化合物Ｐ１ｉｉ．１１）、融点１５４～１５５℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．０３（ｔ，３Ｈ），２．０３（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．
１３（ｓ，６Ｈ），２．２２（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），２．９４（ｂ
ｒ　ｍ，１Ｈ），３．２８（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．４４（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．５４
（ｓ，３Ｈ），４．００（ｑ，２Ｈ），６．８７（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４０５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４５】
ステップ２：炭酸エチルエステル８－メトキシ－２－オキソ－１－（テトラヒドロ－フラ
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スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（表題の化合物Ｐ１ｉｉ．９）の調
製
【化３６】

　炭酸エチルエステル１－ヒドロキシ－８－メトキシ－２－オキソ－３－（２，４，６－
トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イル
エステル（１５０ｍｇ、０．３７ｍｍｏｌ）のジクロロメタン（３ｍｌ）中の溶液に、ア
ルゴン雰囲気下で、２，３－ジヒドロ－フラン（５６μｌ、５２ｍｇ、０．７４ｍｍｏｌ
）および触媒量のｐ－トルエンスルホン酸一水和物（２ｍｇ）を添加した。反応混合物を
室温で４時間撹拌し、ジクロロメタンで希釈し、塩水で２回洗浄し、硫酸ナトリウムで乾
燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘキサン
２：１）により精製した。収率：無色のガムとして１１４ｍｇの炭酸エチルエステル８－
メトキシ－２－オキソ－１－（テトラヒドロ－フラン－２－イルオキシ）－３－（２，４
，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４
－イルエステル（表題の化合物Ｐ１ｉｉ．９）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．０２（ｔ，３Ｈ），１．７０－２．２２（ｂｒシグナル
，合計６Ｈ），２．１２（ｓ，３Ｈ），２．１３（ｓ，３Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），
２．３１－２．６８（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．８６（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．２０（ｂｒ
　ｍ，１Ｈ），３．３９（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．５４（ｓ，３Ｈ），３．９６（ｍ，１
Ｈ），４．００（ｑ，２Ｈ），４．１８（ｑ，１Ｈ），５．６２（ｂｒ　ｓ，１Ｈ），６
．８８（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４７５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４６】
実施例１４：１，４－ジヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリメチル－フ
ェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ２ｉ
ｉ．４）の調製
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【化３７】

　４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メトキシメトキシ－３－（２，４，６－トリメチ
ル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（調製例
１１、ステップ５と同様にして得た化合物Ｐ２ｉｉ．６）（５００ｍｇ、１．３３ｍｍｏ
ｌ）のジクロロメタン（１０ｍｌ）中の溶液に、アルゴン雰囲気下、０℃で、３Å分子ふ
るい（０．５ｇ）を添加し、続いて、ブロモトリメチルシラン（１．７２ｍｌ、２．０３
ｇ、１３．２８ｍｍｏｌ）を滴下し、反応混合物を０℃で１時間および室温で４８時間撹
拌した。混合物を冷水に注ぎ、水層を塩化ナトリウムで飽和させ、ジクロロメタンで完全
に抽出した。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させ
た。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル）により精製した。収率：白
色の固体として４０ｍｇの１，４－ジヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－ト
リメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（
表題の化合物Ｐ２ｉｉ．４）、融点１５２～１５４℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．８２－２．５８（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．１２
（ｓ，６Ｈ），２．２７（ｓ，３Ｈ），２．９３－３．４６（ｂｒシグナル，合計４Ｈ）
，３．５７（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），６．８９（ｓ，２Ｈ），９．９７（ｂｒ　ｓ，１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３３３（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４７】
実施例１５：炭酸エチルエステル８－メトキシ－１－メトキシカルボニルオキシ－２－オ
キソ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］
デカ－３－エン－４－イルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．１３）の調製

【化３８】

　炭酸エチルエステル１－ヒドロキシ－８－メトキシ－２－オキソ－３－（２，４，６－
トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イル
エステル（調製例１３、ステップ１；化合物Ｐ１ｉｉ．１１）（１４０ｍｇ、０．３３ｍ
ｍｏｌ）、トリエチルアミン（９３μｌ、６８ｍｇ、０．６７ｍｍｏｌ）および４－ジメ
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チルアミノピリジン（２ｍｇ）のテトラヒドロフラン（３ｍｌ）中の０℃の溶液に、クロ
ロギ酸メチル（３３μｌ、４１ｍｇ、０．４３ｍｍｏｌ）のテトラヒドロフラン（２ｍｌ
）中の溶液を滴下した。懸濁液を０℃で１時間および室温で１時間撹拌した。反応混合物
を蒸発させ、酢酸エチルで希釈し、ろ過して塩を除去した。ろ液を飽和炭酸水素ナトリウ
ム水溶液（２×１５ｍｌ）および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた
。油状の残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘキサン１：２）によ
り精製した。収率：無色のガムとして３０ｍｇの炭酸エチルエステル８－メトキシ－１－
メトキシカルボニルオキシ－２－オキソ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－
１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（表題の化合物Ｐ
１ｉｉ．１３）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．０６（ｔ，３Ｈ），２．１６（ｓ，６Ｈ），２．２０（
ｍ，４Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），２．７５－３．１６（ｂｒ　ｍ，合計２Ｈ），３．
３４（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），３．９６（ｓ，３Ｈ），３．９９（ｑ
，２Ｈ），６．８５（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４６３（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４８】
実施例１６：４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－ヒドロキシ－
アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ
．１）の代替的な調製
ステップ１：Ｎ－（４－シアノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－２－（２，５
－ジメチル－フェニル）－Ｎ－ヒドロキシ－アセトアミド（化合物Ｐ３ｉｉ．２）の調製

【化３９】

　４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（調製例１１
、ステップ２）（４．０ｇ、２３．４ｍｍｏｌ）および炭酸水素ナトリウム（３．０ｇ、
３５．７ｍｍｏｌ）の酢酸エチル（３５ｍｌ）および水（２５ｍｌ）中の０℃の溶液に、
（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチルクロリド（４．２ｇ、２３．０ｍｍｏｌ）の
酢酸エチル（３５ｍｌ）中の溶液を１時間かけて滴下した。反応混合物を０℃で１時間お
よび室温で２時間撹拌した。二相系の層を分離し、水性相を酢酸エチルで抽出し（３×）
、組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。油状の
残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（勾配酢酸エチル／ヘキサン１：２→１：１→
２：１）により精製した。収率：白色の固体として１．５５ｇのＮ－（４－シアノ－１－
メトキシ－ピペリジン－４－イル）－２－（２，５－ジメチル－フェニル）－Ｎ－ヒドロ
キシ－アセトアミド（化合物Ｐ３ｉｉ．２）、融点１５３～１５６℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：２．１１（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．２１（ｓ，３Ｈ），２．
２８（ｓ，３Ｈ），２．５６（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．７７（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．１
０（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．３１（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．５０（ｓ，３Ｈ），３．７７
（ｓ，２Ｈ），６．８３（ｂｒ　ｓ，１Ｈ），６．９７（ｓ，１Ｈ），６．９８（ｄ，１
Ｈ），７．０６（ｄ，１Ｈ）。
ＩＲ（ＣＮ）：υ２２３８．０ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３１８（Ｍ＋Ｈ）+

【０４４９】
ステップ２：４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－ヒドロキシ－
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アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（表題の化合物Ｐ
３ｉｉ．１）の調製
【化４０】

　Ｎ－（４－シアノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－２－（２，５－ジメチル
－フェニル）－Ｎ－ヒドロキシ－アセトアミド（１．５ｇ、４．７３ｍｍｏｌ）のメタノ
ール（１５ｍｌ）中の０℃の溶液に、濃硫酸（１．２６ｍｌ、２．３ｇ、２３．６４ｍｍ
ｏｌ）をゆっくりと滴下し、反応混合物を還流で４０時間撹拌した。混合物を氷（５０ｇ
）上に注ぎ、飽和炭酸水素ナトリウム水溶液で注意深く中和し、酢酸エチルで抽出した（
５×）。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。
油状の残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘキサン２：１）により
精製して、１３６ｍｇのオフホワイトの固体を得た。この材料をｔ－ブチルメチルエーテ
ル／ヘキサン１：４溶液（２－３ｍｌ）で倍散し、ろ過し、乾燥させた。収率：白色の固
体として８２ｍｇの４－｛［２－（２，５－ジメチル－フェニル）－アセチル］－ヒドロ
キシ－アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（表題の化
合物Ｐ３ｉｉ．１）、融点１４０～１４２℃。スペクトルデータは、調製例１１、ステッ
プ４で上述したものと同等であった。
【０４５０】
実施例１７：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－（テトラヒドロ－フラン－２－イルオ
キシ）－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５
］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ２ｉｉ．１８）の調製
（段階的なヒドロキサム酸Ｏ－テトラヒドロフラニル化および環化）
ステップ１：１－メトキシ－４－｛（テトラヒドロ－フラン－２－イルオキシ）－［２－
（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－カル
ボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ．６）の調製

【化４１】

　４－｛ヒドロキシ－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミ
ノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（調製例１１、ステッ
プ４と同様にして得た化合物Ｐ３ｉｉ．３）（７０ｇ、１９２．１ｍｍｏｌ）のジクロロ
メタン（１５００ｍｌ）中の溶液に、アルゴン雰囲気下で、２，３－ジヒドロ－フラン（
２９．１ｍｌ、２６．９ｇ、３８４．１ｍｍｏｌ）および触媒量のｐ－トルエンスルホン
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酸一水和物（１．９４ｇ、１９．２ｍｍｏｌ）を添加した。反応混合物を還流で７時間撹
拌し、ろ過し、濃縮した。残渣をヘキサンで倍散し、ろ過し、固体を減圧中で乾燥させた
。収率：固体として７０．０ｇの１－メトキシ－４－｛（テトラヒドロ－フラン－２－イ
ルオキシ）－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピ
ペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ．６）、融点１０７～１０９
℃。この材料をさらに精製することなく次のステップにおいて用いた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．７９－２．３６（ｂｒシグナル，合計６Ｈ），２．１５
（ｂｒ　ｓ，６Ｈ），２．２１（ｓ，３Ｈ），２．４２（ｍ，１Ｈ），２．６５（ｍ，１
Ｈ），２．８０（ｍ，１Ｈ），３．１０（ｍ，１Ｈ），３．２６（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３
．５３（ｓ，３Ｈ），３．６３（ｓ，３Ｈ），３．７７（ｍ，１Ｈ），４．０１（ｍ，１
Ｈ），４．１０（ｍ，２Ｈ），５．６８（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），６．８０（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４３５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４５１】
ステップ２：４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－（テトラヒドロ－フラン－２－イルオ
キシ）－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５
］デカ－３－エン－２－オン（表題の化合物Ｐ２ｉｉ．１８）の調製
【化４２】

　１－メトキシ－４－｛（テトラヒドロ－フラン－２－イルオキシ）－［２－（２，４，
６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－カルボン酸メチ
ルエステル（７０ｇ、１６１．１ｍｍｏｌ）のジメチルホルムアミド（３５０ｍｌ）中の
１０℃の溶液に、ナトリウムメトキシド（２６．９ｇ、４８３．３ｍｍｏｌ）を４回に分
けて添加し、１０℃で３０分間、次いで、室温で２時間攪拌を継続した。反応混合物を冷
たい飽和水性塩化アンモニウムに注ぎ、酢酸エチルで完全に抽出した（６×１００ｍｌ）
。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮し、減圧中で乾
燥させた。残渣をヘキサンで倍散し、ろ過し、固体を乾燥させた。収率：黄褐色の固体と
して５１．０ｇの４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－（テトラヒドロ－フラン－２－イ
ルオキシ）－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４
．５］デカ－３－エン－２－オン（表題の化合物Ｐ２ｉｉ．１８）、融点１４４～１４６
℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．７５－２．１９（ｂｒシグナル，合計６Ｈ），２．１１
（ｓ，６Ｈ），２．２４（ｓ，３Ｈ），２．２８－２．５５（ｍ，２Ｈ），３．１３－３
．３０（ｍ，２Ｈ），３．３０－３．４８（ｍ，２Ｈ），３．５４（ｓ，３Ｈ），３．９
２（ｍ，１Ｈ），４．１７（ｍ，１Ｈ），５．５８（ｍ，１Ｈ），６．８７（ｓ，２Ｈ）
。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４０３（Ｍ＋Ｈ）+

【０４５２】
実施例１８：１－シクロヘキシルオキシ－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４
，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２
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（光延および環化を介した段階的なヒドロキサム酸Ｏ－アルキル化）
ステップ１：４－｛シクロヘキシルオキシ－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル
）－アセチル］－アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル
（化合物Ｐ３ｉｉ．８）の調製
【化４３】

　トリフェニルホスフィン（０．８１ｇ、３．０９ｍｍｏｌ）のＴＨＦ（２０ｍｌ）中の
０℃の溶液に、ジイソプロピルアゾジカルボキシレート（０．６４ｍｌ、０．６６ｇ、３
．１０ｍｍｏｌ）を滴下し、得られた沈殿物を０℃で３０分間撹拌した。４－｛ヒドロキ
シ－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－１－メトキ
シ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（調製例１１、ステップ４と同様にして
得た化合物Ｐ３ｉｉ．３）（１．０ｇ、２．７４ｍｍｏｌ）をさらに一度に添加し、続い
て、シクロヘキサノール（０．３３ｍｌ、０．３１ｇ、３．１０ｍｍｏｌ）のＴＨＦ（２
ｍｌ）中の溶液を０℃で滴下した。反応混合物を室温で２時間撹拌し、減圧中で濃縮した
。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／シクロヘキサン１：３）によ
り精製した。収率：無色のガムとして６９０ｍｇの４－｛シクロヘキシルオキシ－［２－
（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－１－メトキシ－ピペリ
ジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ．８）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．１７－１．５９（ｂｒシグナル，合計７Ｈ），１．６８
（ｍ，１Ｈ），１．９１（ｍ，２Ｈ），２．０３（ｍ，１Ｈ），２．１７（ｂｒ　ｓ，６
Ｈ），２．２１（ｓ，３Ｈ），２．３２（ｍ，２Ｈ），２．４４（ｍ，１Ｈ），２．６９
（ｍ，１Ｈ），３．０９（ｍ，１Ｈ），３．２５（ｍ，２Ｈ），３．５１（ｓ，３Ｈ），
３．６１（ｓ，３Ｈ），３．６９（ｍ，１Ｈ），３．９２－４．１２（ｍ，２Ｈ），６．
８０（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４４７（Ｍ＋Ｈ）+

【０４５３】
ステップ２：１－シクロヘキシルオキシ－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４
，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２
－オン（表題の化合物Ｐ２ｉｉ．２６）の調製
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【化４４】

　４－｛シクロヘキシルオキシ－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチ
ル］－アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（６００ｍ
ｇ、１．３４ｍｍｏｌ）のジメチルホルムアミド（１０ｍｌ）中の０℃の溶液に、ナトリ
ウムメトキシド（２１７ｍｇ、４．０２ｍｍｏｌ）を一度に添加し、混合物を室温で一晩
撹拌した。反応混合物を冷たい飽和水性塩化アンモニウムに注ぎ、酢酸エチルで完全に抽
出した（４×２５ｍｌ）。組み合わせた有機層を水および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウム
で乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／シク
ロヘキサン１：１）により精製した。収率：わずかに黄褐色のフォームとして３２９ｍｇ
の１－シクロヘキシルオキシ－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－３－（２，４，６－トリ
メチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（表
題の化合物Ｐ２ｉｉ．２６）。ヘキサンでの倍散により融点１１５～１１８℃の白色の固
体を得た。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．２０－１．３８（ｍ，３Ｈ），１．４７（ｍ，２Ｈ），
１．５８（ｍ，１Ｈ），１．８５（ｍ，４Ｈ），２．０６（ｍ，２Ｈ），２．１１（ｓ，
６Ｈ），２．２５（ｓ，３Ｈ），２．３９（ｍ，２Ｈ），３．１２－３．２９（ｍ，２Ｈ
），３．３０－３．４８（ｍ，２Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），３．９８（ｍ，１Ｈ），
６．９０（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４１５（Ｍ＋Ｈ）+。
【０４５４】
実施例１９：１－メトキシ－４－｛（１－メトキシ－ピペリジン－４－イルオキシ）－［
２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－
カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ．２６）の調製
ステップ１：１－メトキシ－ピペリジン－４－オールの調製

【化４５】

　１－メトキシ－ピペリジン－４－オン［Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｏｒｇａｎｉｃ　Ｃｈ
ｅｍｉｓｔｒｙ（１９６１），２６，１８６７－７４に準拠して調製した］（１５．０ｇ
、１１６．１ｍｍｏｌ）のエタノール（４３０ｍｌ）中の溶液に、ナトリウムボロハイド
ライド９６％（２．２９ｇ、５８．１ｍｍｏｌ）を数回に分けて添加した。反応混合物を
室温で５時間撹拌し、その体積が半減するまで蒸発させ、冷たい飽和水性塩化アンモニウ
ムに注ぎ、酢酸エチルで完全に抽出した。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナト
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リウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル
）により精製した。収率：液体として１０．９ｇの１－メトキシ－ピペリジン－４－オー
ル。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．４６－２．０６（ｂｒシグナル，合計５Ｈ），２．３４
－３．４０（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），３．５３（ｓ，３Ｈ），３．５９－３．９６（
ｂｒシグナル，合計１Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１３２（Ｍ＋Ｈ）+

【０４５５】
ステップ２：１－メトキシ－４－｛（１－メトキシ－ピペリジン－４－イルオキシ）－［
２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－
カルボン酸メチルエステル（表題の化合物Ｐ３ｉｉ．２６）の調製
【化４６】

　トリフェニルホスフィン（１．１１ｇ、４．２３ｍｍｏｌ）のＴＨＦ（２０ｍｌ）中の
０℃の溶液に、ジイソプロピルアゾジカルボキシレート（０．８３ｍｌ、０．８５ｇ、４
．２４ｍｍｏｌ）を滴下し、得られた沈殿物を０℃で３０分間撹拌した。４－｛ヒドロキ
シ－［２－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－１－メトキ
シ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（調製例１１、ステップ４と同様にして
得た化合物Ｐ３ｉｉ．３）（１．３ｇ、３．５７ｍｍｏｌ）をさらに一度に添加し、続い
て、１－メトキシ－ピペリジン－４－オール（０．５３ｇ、４．０４ｍｍｏｌ）のＴＨＦ
（６ｍｌ）中の溶液を０℃で滴下した。反応混合物を室温で２時間撹拌し、減圧中で濃縮
した。残渣をヘキサンで倍散し、ろ過して不溶性トリフェニルホスフィンオキシドの一部
を除去した。ろ液を蒸発させ、残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（勾配酢酸エチ
ル／ヘプタン３：７→酢酸エチル）により精製した。収率：無色のガムとして８６１ｍｇ
の純粋な１－メトキシ－４－｛（１－メトキシ－ピペリジン－４－イルオキシ）－［２－
（２，４，６－トリメチル－フェニル）－アセチル］－アミノ｝－ピペリジン－４－カル
ボン酸メチルエステル（表題の化合物Ｐ３ｉｉ．２６）、続いて、トリフェニルホスフィ
ンオキシドでわずかに汚染されていた化合物Ｐ３ｉｉ．２６の第２の画分（７０１ｍｇ）
。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ，ｓｅｌｅｃｔｅｄシグナル　ｏｎｌｙ）：２．１９（ｓ，６Ｈ
，ｍｅｓｉｔｙｌ　ＣＨ3），２．２３（ｓ，３Ｈ，ｍｅｓｉｔｙｌ　ＣＨ3），３．５２
（ｂｒ　ｓ，３Ｈ，ＮＯＣＨ3），３．５４（ｂｒ　ｓ，３Ｈ，ＮＯＣＨ3），３．６５（
ｓ，３Ｈ，ＣＯＯＣＨ3），６．８２（ｓ，２Ｈ，ｍｅｓｉｔｙｌ　Ｈarom）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４７８（Ｍ＋Ｈ）+

【０４５６】
実施例２０：炭酸３－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－１－エトキシカル
ボニルオキシ－８－メトキシ－２－オキソ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３
－エン－４－イルエステルエチルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．１１５）の調製



(118) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

50

ステップ１：４－｛［２－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－アセチル］－
ヒドロキシ－アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化
合物Ｐ３ｉｉ．３４）の調製
【化４７】

　（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－アセチルクロリド（２．９０ｇ、１３
．４ｍｍｏｌ）のＴＨＦ（２５ｍｌ）中の溶液に、炭酸水素ナトリウム（１．９０ｇ、２
２．７ｍｍｏｌ）を０℃で添加し、続いて、４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペ
リジン－４－カルボン酸メチルエステル（調製例１１、ステップ３；ＴＨＦ（２５ｍｌ）
中に溶解した化合物Ｐ４ｉｉ．２）（２．７３ｇ、１３．４ｍｍｏｌ）を滴下した。反応
混合物を０℃で３０分間、次いで、さらに３０分間室温で撹拌した。ＴＬＣおよびＬＣ／
ＭＳにより反応の完了が示された後、反応混合物をろ過し、残渣（ＮａＣｌ）をＴＨＦで
洗浄した。ろ液を乾燥するまで濃縮し、少量のエーテル／ヘキサン混合物（１：１）と共
に数回撹拌して副生成物を除去した。最後に、化合物をエーテルで洗浄して、純粋な４－
｛［２－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－アセチル］－ヒドロキシ－アミ
ノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（化合物Ｐ３ｉｉ．３
４）を白色の固体として得た。収率：３．７ｇ、融点２２８～２３１℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＤＭＳＯ－ｄ6）：１．７７－１．９１（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），１．９１－２
．０５（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），２．１３（ｓ，６Ｈ），２．３０－２．４２（ｂｒ　ｍ，１
Ｈ），２．４５－２．５５（ｂｒ　ｍ，１Ｈ；ｃｏｖｅｒｅｄ　ｂｙ　ＤＭＳＯ　ｓｏｌ
ｖｅｎｔ　ｐｅａｋ），２．６２－２．８０（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．０５－３．２１（
ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．４０（ｓ，３Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），３．７０－３．８５
（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），７．０５（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３８５／３８７（Ｍ＋Ｈ）+

【０４５７】
ステップ２：３－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－１，４－ジヒドロキシ
－８－メトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物
Ｐ２ｉｉ．１０３）の調製

【化４８】

　４－｛［２－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－アセチル］－ヒドロキシ
－アミノ｝－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（０．４０ｇ、
１．０４ｍｍｏｌ）のジメチルホルムアミド（３ｍｌ）中の０℃の懸濁液に、カリウムｔ
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－ブトキシド（０．３５ｇ、３．１２ｍｍｏｌ）を数回に分けて添加した。添加を完了し
た後、攪拌を０℃で３０分間および室温で一晩継続した。反応混合物を冷水に注ぎ（０℃
）、１Ｎ　ＨＣｌを添加することによりｐＨを約５．５に調節し、次いで、酢酸エチルで
完全に抽出した（３回）。組み合わせた有機層を水および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウム
で乾燥させ、濃縮させた。得られた粗材料をシリカゲルによるカラムクロマトグラフィー
（勾配酢酸エチル／シクロヘキサン１：１→酢酸エチル）により精製した。収率：白色の
固体として０．１４ｇの３－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－１，４－ジ
ヒドロキシ－８－メトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オ
ン（化合物Ｐ２ｉｉ．１０３）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．９５－２．１０（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．１５－２．３
０（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．１８（ｓ，６Ｈ），３．２０－３．５０（ｂｒ　ｍ，合計４
Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），７．１４（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３５３／３５５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４５８】
ステップ３：炭酸３－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－１－エトキシカル
ボニルオキシ－８－メトキシ－２－オキソ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３
－エン－４－イルエステルエチルエステル（表題の化合物Ｐ１ｉｉ．１１５）の調製
【化４９】

　３－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－１，４－ジヒドロキシ－８－メト
キシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（１４０ｍｇ、０．
４０ｍｍｏｌ）およびトリエチルアミン（０．１ｍｌ、７２ｍｇ、０．７１ｍｍｏｌ）の
ＴＨＦ（３ｍｌ）中の０℃の溶液に、ＴＨＦ（２ｍｌ）に溶解したクロロギ酸エチル（０
．０５ｍｌ、５２ｍｇ、０．４８ｍｍｏｌ）の溶液を滴下した。懸濁液を０℃で３０分間
撹拌した。次いで、反応混合物を冷水に注ぎ（０℃）、酢酸エチルで３回完全に抽出した
。組み合わせた有機層を水および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた
。原料を、シリカゲルによるカラムクロマトグラフィー酢酸エチル／シクロヘキサン１：
４）により精製した。収率：無色のガムとして７０ｍｇの炭酸３－（４－クロロ－２，６
－ジメチル－フェニル）－１－エトキシカルボニルオキシ－８－メトキシ－２－オキソ－
１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステルエチルエステル（
表題の化合物Ｐ１ｉｉ．１１５）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．０９（ｔ，３Ｈ），１．３９（ｔ，３Ｈ），２．０８－
２．３０（ｂｒ　ｍ，４Ｈ），２．１９（ｓ，６Ｈ），２．７０－３．１３（ｂｒ　ｍ，
合計２Ｈ），３．２０－３．４２（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），４．０３
（ｑ，２Ｈ），４．３８（ｂｒ　ｑ，２Ｈ），７．０５（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４９７／４９９（Ｍ＋Ｈ）+
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【０４５９】
実施例２１：シクロプロパンカルボン酸３－（２，５－ジメチル－フェニル）－８－メト
キシ－１－メトキシメトキシ－２－オキソ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３
－エン－４－イルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．４）の調製
【化５０】

　３－（２，５－ジメチル－フェニル）－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メトキシ
メトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ２ｉ
ｉ．２）（２００ｍｇ、０．５５ｍｍｏｌ）、トリエチルアミン（０．１５３ｍｌ、１１
１ｍｇ、１．１０ｍｍｏｌ）および触媒量の４－ジメチルアミノピリジンのテトラヒドロ
フラン（６ｍｌ）中の０℃の溶液に、シクロプロパンカルボン酸塩化物（０．０６６ｍｌ
、７５ｍｇ、０．７２ｍｍｏｌ）を滴下した。懸濁液を０℃で１０分間および室温で１時
間撹拌した。反応混合物を蒸発させ、酢酸エチルで希釈し、ろ過して塩を除去した。ろ液
を飽和炭酸水素ナトリウム水溶液および塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮
させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘキサン１：２）によ
り精製して、２００ｍｇの油状の生成物を得た。この材料をジエチルエーテルで倍散し、
ろ過し、乾燥させた。収率：白色の固体として１９０ｍｇのシクロプロパンカルボン酸３
－（２，５－ジメチル－フェニル）－８－メトキシ－１－メトキシメトキシ－２－オキソ
－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（表題の化合物
Ｐ１ｉｉ．４）、融点１１４～１１６℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：０．７５－０．９２（ｂｒ　ｍ，４Ｈ），１．６３（ｂｒ　
ｍ，１Ｈ），１．７２－２．０３（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．１９（ｓ，３Ｈ），２．２８
（ｓ，３Ｈ），２．４７（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．８８（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．１６－
３．４５（ｂｒ　ｍ，３Ｈ），３．５６（ｓ，３Ｈ），３．６４（ｓ，３Ｈ），５．０７
（ｂｒ　ｓ，２Ｈ），６．９１（ｓ，１Ｈ），７．０２（ｄ，１Ｈ），７．０８（ｄ，１
Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４３１（Ｍ＋Ｈ）+

【０４６０】
実施例２２：炭酸エチルエステル１－（２－メタンスルフィニル－エトキシ）－８－メト
キシ－２－オキソ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピ
ロ［４．５］デカ－３－エン－４－イルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．１１１）の調製
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【化５１】

　炭酸エチルエステル８－メトキシ－１－（２－メチルスルファニル－エトキシ）－２－
オキソ－３－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５
］デカ－３－エン－４－イルエステル（化合物Ｐ１ｉｉ．１１０）（４００ｍｇ、０．８
４ｍｍｏｌ）のジクロロメタン（１０ｍｌ）中の０℃の溶液に、３－クロロ安息香酸（２
１０ｍｇ、ＭＣＰＢＡ約７０％、０．８５ｍｍｏｌ）を添加した。反応混合物を室温で一
晩撹拌し、次いで、飽和水性メタ重亜硫酸ナトリウムに注ぎ、層を分離した。水性相をジ
クロロメタンで抽出し（３×）、組み合わせた有機層を水および塩水で洗浄し、硫酸ナト
リウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル
／メタノール２０：１）により精製した。収率：無色のガムとして２２０ｍｇの炭酸エチ
ルエステル１－（２－メタンスルフィニル－エトキシ）－８－メトキシ－２－オキソ－３
－（２，４，６－トリメチル－フェニル）－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３
－エン－４－イルエステル（表題の化合物Ｐ１ｉｉ．１１１）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．０３（ｔ，３Ｈ），２．０５（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），２．
１３（ｓ，３Ｈ），２．１４（ｓ，３Ｈ），２．２６（ｓ，３Ｈ），２．３３（ｍ，２Ｈ
），２．７５（ｓ，３Ｈ），２．９６（ｂｒ　ｍ，１Ｈ），３．０９－３．４６（ｂｒ　
ｍ，合計５Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），４．０１（ｑ，２Ｈ），４．５９（ｍ，２Ｈ）
，６．８９（ｓ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４９５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４６１】
実施例２３：２－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－Ｎ－（４－シアノ－１
－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－Ｎ－エトキシ－アセトアミド（化合物Ｐ３ｉｉ．
４９）の調製
ステップ１：１－メトキシ－ピペリジン－４－オンＯ－エチル－オキシムの調製
【化５２】

　メタノール（３００ｍｌ）中の１－メトキシ－ピペリジン－４－オン（２０ｇ、１５４
．８５ｍｍｏｌ）、トリエチルアミン（４７．４ｍｌ、３４．５ｇ、３４０．６６ｍｍｏ
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から手法「実施例１１、ステップ１」に従って入手した。収率：無色で粘性の液体として
２２．０２ｇの１－メトキシ－ピペリジン－４－オンＯ－エチル－オキシム。この材料を
さらに精製することなく次のステップにおいて用いた。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．２５（ｔ，３Ｈ），２．２０－３．４０（ｂｒシグナル
，合計８Ｈ），３．５５（ｓ，３Ｈ），４．０７（ｑ，２Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１７３（Ｍ＋Ｈ）+

【０４６２】
ステップ２：４－エトキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（化
合物Ｐ４ｉｉ．３）の調製
【化５３】

　手法「実施例１１、ステップ２」に従って、０～５℃の水（５０ｍｌ）中の１－メトキ
シ－ピペリジン－４－オンＯ－エチル－オキシム（１０ｇ、５８．０６ｍｍｏｌ）、リン
酸二水素カリウム（３１．６ｇ、２３２．２０ｍｍｏｌ）から、これにシアン化カリウム
（６．８１ｇ、１０４．５８ｍｍｏｌ）の水（５０ｍｌ）中の溶液を添加して得た。反応
混合物を室温で２日間撹拌し［間に他の分量のリン酸二水素カリウム（７．９ｇ）および
シアン化カリウム（１．９ｇ）で処理した］、および、４０℃で４日間撹拌した［ここで
も、間に他の分量のリン酸二水素カリウム（７．９ｇ）およびシアン化カリウム（１．９
ｇ）で処理した］。混合物を窒素でフラッシングし、水性層を塩化ナトリウムで飽和させ
、ジエチルエーテルで抽出した（４×１５０ｍｌ）。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し
、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（
酢酸エチル／シクロヘキサン１：２）により精製した。収率：薄い黄色の油として５．１
ｇの４－エトキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（化合物Ｐ４
ｉｉ．３）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．１９（ｔ，３Ｈ），１．５９－２．２９（ｂｒシグナル
，合計４Ｈ），２．６４－３．４３（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），３．５２（ｓ，３Ｈ）
，３．８０（ｑ，２Ｈ），５．３７（ｂｒ　ｓ，１Ｈ）。
ＩＲ（ＣＮ）：υ２２３５．３ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：２００（Ｍ＋Ｈ）+

【０４６３】
ステップ３：２－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－Ｎ－（４－シアノ－１
－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－Ｎ－エトキシ－アセトアミド（表題の化合物Ｐ３
ｉｉ．４９）の調製
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【化５４】

　４－エトキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（２．０ｇ、１
０．０４ｍｍｏｌ）、トリエチルアミン（３．４９ｍｌ、２．５４ｇ、２５．０９ｍｍｏ
ｌ）および触媒量の４－ジメチルアミノ－ピリジンのテトラヒドロフラン（１０ｍｌ）中
の０℃の溶液に、（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－アセチルクロリド（２
．１８ｇ、１０．０４ｍｍｏｌ）のテトラヒドロフラン（１ｍｌ）中の溶液を滴下した。
懸濁液を０℃で１５分間および室温で一晩撹拌した。反応混合物を蒸発させ、酢酸エチル
および水で希釈し、層を分離した。水性相を酢酸エチルで抽出し、組み合わせた有機層を
塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。粗材料をジイソプロピルエーテ
ルで倍散し、ろ過し、ろ液を濃縮した。油状の残渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ
（酢酸エチル／ヘキサン１：１）により精製した。収率：静置させると固化した無色の油
として１．５３ｇの２－（４－クロロ－２，６－ジメチル－フェニル）－Ｎ－（４－シア
ノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－イル）－Ｎ－エトキシ－アセトアミド（表題の化合
物Ｐ３ｉｉ．４９）、融点１００～１０３℃。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3）：１．３６（ｔ，３Ｈ），２．００－３．４４（ｂｒシグナル
，合計８Ｈ），２．２４（ｓ，６Ｈ），３．５１（ｂｒ　ｓ，３Ｈ），３．６３（ｂｒ　
ｄ，１Ｈ），４．０４（ｂｒ　ｄ，１Ｈ），４．１３（ｂｒ　ｑ，２Ｈ），７．０４（ｓ
，２Ｈ）。
ＩＲ（ＣＮ）：υ２２４３．４ｃｍ-1．ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：３８０／３８２（Ｍ＋Ｈ
）+

【０４６４】
実施例２４：３－（４’－クロロ－３，５－ジメチル－ビフェニル－４－イル）－４－ヒ
ドロキシ－８－メトキシ－１－メトキシメトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デ
カ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ２ｉｉ．１５）の調製
【化５５】

　３－（４－ブロモ－２，６－ジメチル－フェニル）－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－
１－メトキシメトキシ－１，８－ジアザ－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（
化合物Ｐ２ｉｉ．１４）（５００ｍｇ、１．１３ｍｍｏｌ）のジメトキシエタン（２２ｍ
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（０）（６５ｍｇ、０．０５６ｍｍｏｌ）を添加し、混合物を室温で１５分間撹拌した。
水（４．３ｍｌ）、４－クロロフェニルボロン酸（２１３ｍｇ、１．３６ｍｍｏｌ）およ
び炭酸ナトリウム（４１０ｍｇ、３．８７ｍｍｏｌ）をさらに添加した後、混合物を還流
で３時間加熱した。反応混合物を室温で１Ｎ塩酸で酸性化し、酢酸エチルで抽出した（３
×）。組み合わせた有機層を塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃縮させた。残
渣をシリカゲルによるクロマトグラフィ（酢酸エチル／ヘプタン５：３）により精製して
１５０ｍｇのガム状の生成物を得た。この材料をメタノールで倍散し、ろ過し、乾燥させ
た。
収率：白色の固体として９０ｍｇの３－（４’－クロロ－３，５－ジメチル－ビフェニル
－４－イル）－４－ヒドロキシ－８－メトキシ－１－メトキシメトキシ－１，８－ジアザ
－スピロ［４．５］デカ－３－エン－２－オン（化合物Ｐ２ｉｉ．１５）、融点１２８℃
（ｄｅｃ）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤＣｌ3，選択したシグナルのみ）：２．２７（ｂｒ　ｓ，６Ｈ，メシチ
ルＣＨ3），３．６０（ｂｒ　ｓ，３Ｈ，ＯＣＨ3），３．６２（ｂｒ　ｓ，３Ｈ，ＯＣＨ

3），５．０５（ｓ，２Ｈ，ＯＣＨ2ＯＣＨ3），７．２６（ｓ，２Ｈ，Ｈarom），７．３
９（ｄ，２Ｈ，Ｈarom），７．４９（ｄ，２Ｈ，Ｈarom）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：４７３／４７５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４６５】
実施例２５：４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチル
エステル（化合物Ｐ４ｉｉ．２）の代替的な調製
ステップ１：４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸（化合
物Ｐ４ｉｉ．４）の調製
【化５６】

　４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボニトリル（化合物Ｐ４
ｉｉ．１）（１．５ｇ、８．７６ｍｍｏｌ）を０℃で２回に分けて濃硫酸（１５ｍｌ）に
添加した。２０分間攪拌した後、黄色の溶液が得られ、これを室温で２日間保持した。反
応混合物を氷水（３０ｍｌ）で希釈し、還流で４時間加熱し、次いで、氷（２５ｇ）上に
注ぎ、冷却しながらｐＨ７～８に２５％水性アンモニアで中和した。反応混合物を蒸発さ
せ、白色の固体状の残渣を温かいメタノール（４０℃）（３×５０ｍｌ）で倍散し、ろ過
し、組み合わせたメタノール相を濃縮した。残渣をトルエンで処理して（３×５０ｍｌ）
一定の重量となるまで水を共沸的に除去し、次いで、テトラヒドロフランで倍散し、ろ過
し、乾燥させた。収率：白色の固体として１．５８ｇの４－ヒドロキシアミノ－１－メト
キシ－ピペリジン－４－カルボン酸（化合物Ｐ４ｉｉ．４）、融点１８０℃（ｄｅｃ）。
1Ｈ－ＮＭＲ（ＣＤ3ＯＤ）：１．５４－２．２９（ｂｒシグナル，合計４Ｈ），２．８２
（ｂｒ　ｍ，２Ｈ），３．０７－３．２６（ｂｒシグナル，合計２Ｈ），３．４９（ｓ，
３Ｈ）。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：１９１（Ｍ＋Ｈ）+

【０４６６】
ステップ２：４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチル
エステル（表題の化合物Ｐ４ｉｉ．２）の調製
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【化５７】

　４－ヒドロキシアミノ－１－メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸（１．０ｇ、５．
２６ｍｍｏｌ）のメタノール（２５ｍｌ）中の０～１０℃の懸濁液に、塩化チオニル（１
．１４ｍｌ、１．８８ｇ、１５．７７ｍｍｏｌ）を添加し、反応混合物を還流で４８時間
加熱した。冷却した後、混合物を濃縮し、残渣を氷水（２０ｍｌ）で希釈し、水性重炭酸
ナトリウムで中和した。水性相をジエチルエーテルで抽出し（３×２５ｍｌ）、組み合わ
せた有機層を水性重炭酸ナトリウムおよび塩水で洗浄し、硫酸ナトリウムで乾燥させ、濃
縮させた。収率：粘性の黄色がかった油として０．５３ｇの４－ヒドロキシアミノ－１－
メトキシ－ピペリジン－４－カルボン酸メチルエステル（表題の化合物Ｐ４ｉｉ．２）。
この材料は、調製「実施例１１、ステップ３」で上述されている化合物と同等であった。
ＬＣ／ＭＳ（ＥＳ＋）：２０５（Ｍ＋Ｈ）+

【０４６７】
　表Ｐ１ｉｉからの式Ｉの化合物、表Ｐ２ｉｉからの化合物、および、表Ｐ３ｉｉおよび
Ｐ４ｉｉに列挙されている中間体は、同様の手法により調製されることが可能である。以
下のＬＣ－ＭＳ方法のいずれか１つを用いて化合物を特徴付けた。
方法Ａ
　ＭＳ：Ｗａｔｅｒｓ製ＺＱ　Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ（単一四重極質量分
析計）；イオン化方法：エレクトロスプレー；極性：陽イオン／陰イオン；毛管（ｋＶ）
３．００、コーン（Ｖ）３０．００、抽出器（Ｖ）２．００、供給元温度（℃）１００、
溶解温度（℃）２５０、コーンガス流（Ｌ／Ｈｒ）５０、脱溶媒ガス流（Ｌ／Ｈｒ）４０
０；質量範囲：１５０～１０００または１００～９００Ｄａ。
【０４６８】
　ＬＣ：Ａｇｉｌｅｎｔ製ＨＰ　１１００　ＨＰＬＣ：溶剤脱ガス器、クオータナリポン
プ（ＺＣＱ）／バイナリポンプ（ＺＤＱ）、カラム内区画とダイオード－アレイ検出器と
を加熱した。カラム：Ｐｈｅｎｏｍｅｎｅｘ　Ｇｅｍｉｎｉ　Ｃ１８、３μｍ粒径、１１
０オングストローム、３０×３ｍｍ、温度：６０℃；ＤＡＤ波長範囲（ｎｍ）：２００～
５００；溶剤勾配：Ａ＝水＋０．０５％ｖ／ｖＨＣＯＯＨ、Ｂ＝アセトニトリル／メタノ
ール（４：１、ｖ／ｖ）＋０．０４％ｖ／ｖＨＣＯＯＨ。
【０４６９】

【表３６】

【０４７０】
方法Ｂ
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　ＭＳ：Ｗａｔｅｒｓ製ＺＭＤ　Ｍａｓｓ　Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ（単一四重極質量
分析計）；イオン化方法：エレクトロスプレー；極性：陽イオン／陰イオン；毛管（ｋＶ
）３．８０、コーン（Ｖ）３０．００、抽出器（Ｖ）３．００、供給元温度（℃）１５０
、溶解温度（℃）３５０、コーンガス流（Ｌ／Ｈｒ）ＯＦＦ、脱溶媒ガス流（Ｌ／Ｈｒ）
６００；質量範囲：１５０～１０００（ＬｏｗＭａｓｓ用に１００～１５００）または１
００～９００Ｄａ。
【０４７１】
　ＬＣ：Ａｇｉｌｅｎｔ製ＨＰ　１１００　ＨＰＬＣ：溶剤脱ガス器、バイナリポンプ、
カラム内区画とダイオード－アレイ検出器とを加熱した。カラム：Ｐｈｅｎｏｍｅｎｅｘ
　Ｇｅｍｉｎｉ　Ｃ１８、３μｍ粒径、１１０オングストローム、３０×３ｍｍ、温度：
６０℃；ＤＡＤ波長範囲（ｎｍ）：２００～５００；溶剤勾配：Ａ＝水＋０．０５％ｖ／
ｖＨＣＯＯＨ、Ｂ＝アセトニトリル／メタノール（４：１、ｖ：ｖ）＋０．０４％ｖ／ｖ
ＨＣＯＯＨ。
【０４７２】

【表３７】

【０４７３】
　表Ｐ１ｉｉ、表Ｐ２ｉｉ、表Ｐ３ｉｉおよび表Ｐ４ｉｉに列挙されているとおり、各化
合物について得た特徴値は、保持時間（「Ｒt」、分で記録）および分子イオンであった
。
【０４７４】
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【表３８】

【０４７５】
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【表３９】

【０４７６】



(129) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

【表４０】

【０４７７】
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【表４１】

【０４７８】
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【表４２】

【０４７９】
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【表４３】

【０４８０】
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【表４４】

【０４８１】
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【表４５】

【０４８２】
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【表４６】

【０４８３】
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【表４７】

【０４８４】
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【表４８】

【０４８５】
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【表４９】

【０４８６】
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【表５０】

【０４８７】
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【表５１】

【０４８８】
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【表５２】

【０４８９】
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【表５３】

【０４９０】
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【表５４】

【０４９１】
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【表５５】

【０４９２】
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【表５６】

【０４９３】



(146) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

【表５７】
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【表５８】

【０４９５】
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【表５９】

【０４９６】
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【表６０】

【０４９７】



(150) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

【表６１】

【０４９８】
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【表６２】

【０４９９】
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【表６３】

【０５００】
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【表６４】

【０５０１】
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【表６５】

【０５０２】
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【表６６】

【０５０３】
【表６７】

【０５０４】
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【表６８】

【０５０５】
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【表６９】

【０５０６】
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【表７０】

【０５０７】
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【表７１】
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【表７２】

【０５０９】
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【表７３】

【０５１０】
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【表７４】

【０５１１】
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【０５１３】



(165) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

【表７７】
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【０５１５】



(167) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40
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【表８０】

【０５１７】
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【表８１】

【０５１８】



(170) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

【表８２】

【０５１９】
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【表８３】

【０５２０】
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【表８４】

【０５２１】



(173) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

【表８５】

【０５２２】
　表Ｐ３ｉｉからの中間体は同様の手法により調製されることが可能である。
【０５２３】
【表８６】

【０５２４】
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【表８７】

【０５２５】
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【表８８】

【０５２６】
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【表８９】

【０５２７】
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【表９０】

【０５２８】
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【表９１】

【０５２９】
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【表９２】

【０５３０】
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【表９３】

【０５３１】
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【表９４】

【０５３２】
　表Ｐ４ｉｉからの中間体は同様の手法により調製されることが可能である。
【０５３３】

【表９５】

【０５３４】
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【表９６】

【０５３５】
　Ｑがｉｉｉである式Ｉの化合物の例が、国際公開第２００９／０４９８５１号パンフレ
ットに開示されている。
【０５３６】
生物学的実施例
実施例Ｂ１：ムギクビレアブラムシ（Ｒｈｏｐａｌｏｓｉｐｈｕｍ　ｐａｄｉ）（穀類に
つくアブラムシ）に対する作用および作物安全性
　実験を２つに分け、半分の植物をアブラムシ生物検定に用い、残りの半分はアブラムシ
で外寄生させずに植物の成長評価用に保持した。
【０５３７】
　１体の複製をポット当たり４体のコムギ植物から構成した。播種から６日後に、５体の
複製を穀類につくアブラムシの混合個体群で外寄生させた。播種から９日後に、すべての
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コムギ植物（１０体の複製）にそれぞれのテスト溶液をスプレーした。テスト溶液は、配
合テスト化合物（２５ｐｐｍ）、補助剤Ｍｅｒｏ（０．１％ｖ／ｖ）および毒性緩和剤ク
ロキントセットを含有していた。適用から６日後に、アブラムシ死亡率および殺草性を評
価した。効力はＡｂｂｏｔｔの式を利用して算出した。殺草性に対する査定は、ポット当
たりの壊死により垂れ下がった葉の数を計数することにより行った。さらに、複製当たり
の平均植物丈を計測した。
【０５３８】
【表９７】

【０５３９】
　毒性緩和剤クロキントセットとこれらの殺虫剤とのタンク混合はテスト化合物のアブラ
ムシ防除に悪影響をおよぼさなかった。
【０５４０】

【表９８】

【０５４１】
　毒性緩和剤クロキントセットとの組み合わせでは、処理した植物で葉の壊死は生じず、
萎縮効果が低減されて正常な高さを有する植物がもたらされた。
【０５４２】
実施例Ｂ２：トビイロウンカ（Ｎｉｌａｐａｒｖａｔａ　ｌｕｇｅｎｓ）（トビイロウン
カ、ＢＰＨ）に対する作用および作物安全性



(184) JP 6000241 B2 2016.9.28

10

20

30

40

　実験を２つに分け、半分の植物をウンカ生物検定に用い、残りの半分は昆虫で外寄生さ
せずに植物の成長評価用に保持した。８体の複製（イネ植物を有するポット）にそれぞれ
のテスト溶液をスプレーした。テスト溶液は、配合テスト化合物および毒性緩和剤クロキ
ントセットおよびＮ－（２－メトキシベンゾイル）－４－［（メチルアミノカルボニル）
アミノ］－ベンゼンスルホンアミドを異なる比で含有していた。４つのポットを適用後直
ぐにウンカ若虫で外寄生させた。適用から７日後に、ＢＰＨ死亡率および植物安全性を評
価した。効力はＡｂｂｏｔｔの式を利用して算出した。植物安全性に対する査定を複製当
たりの平均植物丈を計測することにより行った。
【０５４３】
【表９９】

【０５４４】
　これらの殺虫剤とこれらの毒性緩和剤との異なる混合比でのタンク混合は、テスト化合
物のＢＰＨ防除に悪影響をおよぼさなかった。
【０５４５】
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【表１００】

【０５４６】
　データは、テスト化合物が植物成長に対して用量に依存した効果を生じさせたことを実
証している。テスト化合物と毒性緩和剤とを種々の混合比で組み合わせることにより、従
って、低減された萎縮効果が異なる程度でもたらされた。
【０５４７】
実施例Ｂ３：ムギクビレアブラムシ（Ｒｈｏｐａｌｏｓｉｐｈｕｍ　ｐａｄｉ）（穀類に
つくアブラムシ）に対する作用および作物安全性
　実験を２つに分け、半分の植物をアブラムシ生物検定（１のＡＩ割合）に用い、残りの
半分はアブラムシで外寄生させずに植物の成長評価用に保持した（２のＡＩ割合）。１体
の複製をポット当たり４体のコムギ植物から構成した。播種から６日後に、５体の複製を
穀類につくアブラムシの混合個体群で外寄生させた。播種から９日後に、すべてのコムギ
植物（１０体の複製）にそれぞれのテスト溶液をスプレーした。テスト溶液は、配合テス
ト化合物、補助剤Ｍｅｒｏ（０．１％ｖ／ｖ）および選択された毒性緩和剤を異なる混合
比で含有していた。適用から７日後に、アブラムシ死亡率を評価した。
【０５４８】
　効力をＡｂｂｏｔｔの式を利用して算出した。殺草性に対する評価を、１４ＤＡＡにポ
ット当たりのクロロシス病斑を示す葉の割合を査定することにより行った。
【０５４９】
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【表１０１】

【０５５０】
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【表１０２】

【０５５１】
　結果は、毒性緩和剤との組み合わせは殺草性を低減させたことを示す。低減の程度は、
毒性緩和剤のタイプおよびＡＩ：毒性緩和剤混合物比に関連している。
【０５５２】
実施例Ｂ４：コムギに式Ｉの化合物と共に種子処理として適用した毒性緩和剤の使用によ
る殺草性の低減
　テスト化合物：ＳＣ　０５０として、表Ｐ１による化合物Ｐ１．２；ＷＰ　２５として
、毒性緩和剤１＝クロキントセットメキシル、ＷＰ　２５として、毒性緩和剤２＝メフェ
ンピル－ジエチル、ＳＣ　１００として、毒性緩和剤３＝Ｎ－（２－メトキシベンゾイル
）－４－［（メチルアミノカルボニル）アミノ］ベンゼンスルホンアミド。
【０５５３】
　植物：コムギ、マカロニコムギ（Ｔｒｉｔｉｃｉｕｍ　ｄｕｒｕｍ）（イネ科）対ダニ
目
　種子処理：ガラスフラスコ中で種子をスラリーと一緒に３０秒間振盪することにより種
子を処理した。処理は、フラスコに付着する物質を相殺するために１０％の過量で行った
。第１のステップにおいて、化合物Ｐ１．２で種子を処理した。その後、毒性緩和剤で乾
燥させた種子を処理した。処理量割合：化合物Ｐ１．２の処理量割合は０．１ｍｇ　ａ．
ｉ．／種子であった。毒性緩和剤の処理量割合は０．５、０．１および０．０２５ｍｇ　
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ａ．ｉ．／種子であった。土壌：１ｇ／ｌ土壌のＬａｎｄｏｒ　１３．１．３．２１で予
め施肥した、「潅注土壌」、壌質砂土。
【０５５４】
　手法：９ｃｍのポットに３３０ｍｌの潅注土壌壌質砂土を充填し、種子を土壌表面より
約５ｍｍ下の土壌中に置いた。
【０５５５】
　条件：成長期の間に、植物を、昼間の間は２５℃、夜間の間は２３℃、５０～６０％ｒ
Ｈ、１４時間の日長、および、２０ｋＬｕｘ未満に天然光が低下した場合には人工照明を
用いる温室チャンバ中で無作為な態様で保持した。露出の間、アッセイは２２℃で保持し
た。
【０５５６】
　査定：出芽から１４日後、殺草性を記録した。種子安全性結果が表２に示されている。
【０５５７】
【表１０３】

【０５５８】
　毒性緩和剤は、すべての３種の処理において化合物Ｐ１．２による悪影響から植物を保
護する。
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