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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】１，３－ジヨードヒダントイン化合物の製造時や貯蔵時におけるＩ２の遊離を抑
制し、これにより当該化合物の純度低下や、Ｉ２に起因する種々の問題を解決しうる手段
の提供。
【解決手段】１，３－ジヨードヒダントイン化合物を含む湿体を準備する工程と、（１）
前記湿体を加熱気体に接触させることにより、前記湿体を乾燥させる工程、または（２）
前記湿体を凍結乾燥させる工程とを有する、１，３－ジヨードヒダントイン化合物の製造
方法、１，３－ジヨードヒダントイン化合物を、１５℃以下の温度条件下にて貯蔵する工
程を有する、１，３－ジヨードヒダントイン化合物の貯蔵方法、並びに、遊離Ｉ２の含有
量が１質量％以下である、１，３－ジヨードヒダントイン化合物。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　１，３－ジヨードヒダントイン化合物を含む湿体を準備する工程と、
　前記湿体を加熱気体に接触させることにより、前記湿体を乾燥させる工程と、
を有する、１，３－ジヨードヒダントイン化合物の製造方法。
【請求項２】
　１，３－ジヨードヒダントイン化合物を含む湿体を準備する工程と、
　前記湿体を凍結乾燥させる工程と、
を有する、１，３－ジヨードヒダントイン化合物の製造方法。
【請求項３】
　準備された前記湿体に、溶媒を添加してスラリー状の湿体を調製する工程をさらに有し
、
　前記湿体が前記スラリー状の湿体である、請求項２に記載の製造方法。
【請求項４】
　前記１、３－ジヨードヒダントイン化合物が、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒ
ダントインである、請求項１～３のいずれか１項に記載の製造方法。
【請求項５】
　１，３－ジヨードヒダントイン化合物を、１５℃以下の温度条件下にて貯蔵する工程を
有する、１，３－ジヨードヒダントイン化合物の貯蔵方法。
【請求項６】
　前記１，３－ジヨードヒダントイン化合物が、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒ
ダントインである、請求項５に記載の貯蔵方法。
【請求項７】
　遊離Ｉ２の含有量が１質量％以下である、１，３－ジヨードヒダントイン化合物。
【請求項８】
　さらに、水の含有量が６質量％以下である、請求項７に記載の１，３－ジヨードヒダン
トイン化合物。
【請求項９】
　前記１，３－ジヨードヒダントイン化合物が、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒ
ダントインである、請求項７または８に記載の化合物。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、１，３－ジヨードヒダントイン化合物およびその製造方法に関する。詳細に
は、本発明は、当該化合物の長期安定性を向上させるための改良に関する。
【背景技術】
【０００２】
　１，３－ジヨードヒダントイン化合物（以下、単に「ＤＩＨ化合物」とも称する）は、
写真等の感光剤として、あるいは医薬品、農薬、化学品等の製造工程におけるヨウ素化剤
または酸化剤として、広く用いられている。
【０００３】
　ＤＩＨ化合物を製造する手法としては、例えば、水溶液中、塩基の存在下で、ヒダント
イン化合物に一塩化ヨウ素を反応させる手法が開示されている（例えば、特開２００２－
３００７２号公報およびＪ．Ｏｒｇ．Ｃｈｅｍ．，３０（１９６５）１１０１～１１０４
を参照）。かような手法は、簡便かつ高効率であり、精製や廃液処理等の後処理も容易で
あるという利点を有している。
【０００４】
　ここで、特開２００２－３００７２号公報には、反応系からＤＩＨ化合物を精製する手
法として、「析出した結晶を濾集し、得られた結晶を減圧下で乾燥する」旨が記載されて
いる。
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【０００５】
　ところで、上記の文献に記載の手法などにより製造されたＤＩＨ化合物は、上述した用
途に使用されるまで貯蔵されるのが通常である。かような貯蔵方法としては、例えば、減
圧条件下、窒素雰囲気下で、暗所にて貯蔵する手法が開示されている（例えば、Ｊ．Ｌａ
ｂｅｌｌｅｄ Ｃｏｍｐｄ．Ｒａｄｉｏｐｈａｒｍ．，４４－１２（２００１）８１５－
８３０を参照）。
【発明の概要】
【０００６】
　しかしながら、上記文献には、取扱いが容易で保存安定性に優れるＤＩＨ化合物につい
ての記載はなく、上記文献に記載の製造方法によりＤＩＨ化合物を製造する際や、上記文
献に記載のような一般的な貯蔵方法によりＤＩＨ化合物を貯蔵した場合、当該ＤＩＨ化合
物は純度が低下しやすいという問題があることが、本発明者らの検討により判明した。か
ような純度の低下は、ＤＩＨ化合物が分解してヨウ素原子がヨウ素の単体（Ｉ２）として
遊離することに起因するものと考えられる。このようにＩ２が遊離すると、当該Ｉ２によ
る資機材の着色や腐食という問題や、取扱者に対する危険性の増大といった問題が生じる
虞がある。
【０００７】
　そこで本発明は、ＤＩＨ化合物の製造時や貯蔵時におけるＩ２の遊離を抑制し、これに
よりＤＩＨ化合物の純度低下や、Ｉ２に起因する種々の問題を解決しうる手段を提供する
ことを目的とする。
【０００８】
　本発明者らは、上記の課題を解決すべく、ＤＩＨ化合物の製造時や貯蔵時にＩ２が遊離
してしまう原因を、鋭意探索した。
【０００９】
　その結果、本発明者らは、ＤＩＨ化合物は水や有機溶媒などの液体成分をある程度含ん
だ湿体の状態では常温でも不安定であり、これが上述したようなＩ２遊離の原因となって
いることを見出した。また、かような湿体からのＩ２遊離は比較的高い温度条件下におい
てより顕著であることをも見出した。
【００１０】
　そこで本発明者らは、上記の知見に基づき、ＤＩＨ化合物の製造時の乾燥手段や貯蔵時
の温度条件を制御することで、ＤＩＨ化合物の分解とそれに伴うＩ２の遊離を防止しうる
ことを見出し、本発明を完成させるに至った。
【００１１】
　すなわち、本発明は、１，３－ジヨードヒダントイン化合物を含む湿体を準備する工程
と、（１）前記湿体を加熱気体に接触させることにより、前記湿体を乾燥させる工程、ま
たは（２）前記湿体を凍結乾燥させる工程とを有する、１，３－ジヨードヒダントイン化
合物の製造方法である。
【００１２】
　また本発明は、１，３－ジヨードヒダントイン化合物を、１５℃以下の温度条件下にて
貯蔵する工程を有する、１，３－ジヨードヒダントイン化合物の貯蔵方法である。
【００１３】
　さらに本発明は、遊離Ｉ２の含有量が１質量％以下である、１，３－ジヨードヒダント
イン化合物である。
【００１４】
　本発明によれば、ＤＩＨ化合物の製造時や貯蔵時におけるＩ２の遊離が抑制され、これ
によりＤＩＨ化合物の純度低下や、Ｉ２に起因する種々の問題の発生が防止されうる。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　本発明の第１は、ＤＩＨ化合物の製造方法に関する。具体的には、まず、ＤＩＨ化合物
を含む湿体を準備する。続いて、（１）前記湿体を加熱気体に接触させることにより、前
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【００１６】
　上述したように、ＤＩＨ化合物は液体成分をある程度含んだ湿体の状態では不安定であ
り、これが上述したようなＩ２遊離の原因となっていることが見出された。そしてかよう
なＩ２の遊離は、比較的高い温度条件下において顕著であることも見出された。本発明に
おいては、このＩ２の遊離を効果的に抑制する方法を提供する。
【００１７】
　なお、ＤＩＨ化合物の製造時または貯蔵時にＩ２が遊離するメカニズムは必ずしも明ら
かではないが、ＤＩＨ化合物が熱分解するというメカニズムが推定されている。ただし、
かようなメカニズムはあくまでも推測に過ぎず、別のメカニズムによりＩ２が遊離してい
たとしても、本発明の技術的範囲は何ら影響を受けることはない。
【００１８】
　以下、本発明の第１の製造方法について、詳細に説明する。
【００１９】
　まず、本発明の第１の製造方法における第１の工程、すなわち、ＤＩＨ化合物を含む湿
体を準備する工程について説明する。
【００２０】
　本発明において「ＤＩＨ化合物」とは、下記化学式（Ｉ）：
【００２１】
【化１】

【００２２】
（式中、Ｒ１およびＲ２は、それぞれ独立して、水素原子、またはＣ１～Ｃ６のアルキル
基である）
で示される化合物を意味する。
【００２３】
　ＤＩＨ化合物を含む湿体の入手方法については、特に限定されない。ＤＩＨ化合物を含
む湿体は、公知の手法（例えば、上記特開２００２－３００７２号公報に記載の手法）に
従って合成したものを用いてもよいし、市販されている商品を購入することにより用いて
もよい。ＤＩＨ化合物を含む湿体を自ら調製する手法としては、例えば、以下に示す手法
が用いられうる。ただし、下記の調製方法は単なる一例に過ぎず、下記の形態以外の手法
により調製された「ＤＩＨ化合物を含む湿体」が用いられても、勿論よい。
【００２４】
　本発明において、ＤＩＨ化合物（化学式（Ｉ））は、例えば、下記化学反応式１に示す
ように、水溶液中、塩基の存在下で、ヒダントイン化合物（化学式（ＩＩ））に一塩化ヨ
ウ素を反応させることにより製造される。
【００２５】
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【化２】

【００２６】
式中、Ｒ１およびＲ２は、上記と同様の定義である。
【００２７】
　化学反応式１に従ってＤＩＨ化合物を製造するには、まず、原料として用いられる、化
学式（ＩＩ）で示されるヒダントイン化合物を準備する。
【００２８】

【化３】

【００２９】
式中、Ｒ１およびＲ２は、上記と同様の定義である。
【００３０】
　Ｒ１およびＲ２は、上述した通り、水素原子またはＣ１～Ｃ６のアルキル基である。Ｒ
１およびＲ２は、同一であってもよいし、異なっていてもよい。合成反応の収率や取り扱
いの容易性を考慮すると、Ｒ１およびＲ２は好ましくは同一である。アルキル基は、直鎖
状であっても、分岐鎖状であっても、環状であってもよい。アルキル基の有する炭素数は
、１～６個、好ましくは１～２個、さらに好ましくは１個である。アルキル基の具体例と
しては、メチル基、エチル基、プロピル基、イソプロピル基、ブチル基、イソブチル基、
ｓ－ブチル基、ｔ－ブチル基、ペンチル基、イソペンチル基、ネオペンチル基、ヘキシル
基などが挙げられる。これら以外のアルキル基が用いられてもよい。なかでも、工業的に
安価で入手が容易であるという観点からは、Ｒ１およびＲ２の双方がメチル基であること
が好ましい。
【００３１】
　ヒダントイン化合物（ＩＩ）の入手方法については、特に限定されない。ヒダントイン
化合物は、公知の手法に従って合成したものを用いてもよいし、市販されているヒダント
イン化合物を購入することにより用いてもよい。
【００３２】
　一塩化ヨウ素は、「ＩＣｌ」の化学式で示される化合物であり、酸化数＋１のヨウ素を
含むことから反応性が高く、多くの合成反応においてヨウ素化剤として用いられている。
【００３３】
　一塩化ヨウ素（ＩＣｌ）の入手方法についても特に制限はなく、公知の手法に従って合
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成したものを用いてもよいし、市販されている一塩化ヨウ素を購入することにより用いて
もよい。なお、一塩化ヨウ素を自ら合成する手法としては、例えば、ヨウ素上に塩素を通
じ、液化後蒸留する手法が例示される。その他の手法により合成された一塩化ヨウ素を用
いても、勿論よい。
【００３４】
　ヒダントイン化合物と一塩化ヨウ素との反応は、塩基の存在下において行われる。この
塩基は、ヒダントイン化合物および一塩化ヨウ素を含む反応系において、触媒として機能
する。
【００３５】
　塩基の具体的な形態は特に制限されず、かような合成反応において一般的に用いられる
塩基が同様に用いられうる。塩基の一例としては、例えば、水酸化ナトリウム、水酸化カ
リウム、炭酸ナトリウム、炭酸水素ナトリウム、炭酸カリウム、炭酸水素カリウム等の、
アルカリ金属／アルカリ土類金属の水酸化物や炭酸塩などが挙げられる。なお、これらの
塩基は１種のみが単独で用いられてもよいし、２種以上が併用されてもよい。
【００３６】
　上記の反応は水溶液中で行われるが、水以外の溶媒が含まれてもよい。例えば、アミド
系溶媒やエステル系溶媒が含まれうる。
【００３７】
　上記の反応における各成分の配合比は特に制限されず、従来公知の知見（特に、上記特
開２００２－３００７２号公報）が適宜参照されうる。
【００３８】
　上記の反応が終了したら、反応系からＤＩＨ化合物以外の成分を除去する。これにより
、ＤＩＨ化合物の溶液が得られる。続いて、当該溶液中に含まれる溶媒の大部分を除去す
る。これにより、「ＤＩＨ化合物を含む湿体」が調製されうる。ただし、溶媒を除去する
工程が、ＤＩＨ化合物以外の成分を除去する前に行われてもよい。
【００３９】
　反応系からＤＩＨ化合物以外の成分を除去する手法は特に制限されないが、例えば、濾
過、再結晶および抽出、並びにこれらの組み合わせの手法などが例示される。その他の手
法が用いられてもよい。
【００４０】
　また、ＤＩＨ化合物の溶液から溶媒の大部分を除去する手法についても特に制限はない
が、例えば、濾過、遠心分離およびデカンテーション、並びにこれらの組み合わせの手法
などが例示される。その他の手法が用いられてもよい。
【００４１】
　なお、本工程において準備される「ＤＩＨ化合物を含む湿体」は、ＤＩＨ化合物、溶媒
、および場合によっては微量の不純物からなるが、当該湿体における溶媒の含有量は特に
制限されない。一例を挙げると、溶媒の含有量は、湿体の全量に対して８～３０質量％程
度である。湿体中の溶媒の含有量は多くても構わないが、溶媒の含有量が多すぎると乾燥
に長時間を要し、製造コストが高騰する虞がある。
【００４２】
　以下、本発明の製造方法の特徴的な工程について説明する。
【００４３】
　上述したように、本発明の製造方法では、上記で得られた「ＤＩＨ化合物を含む湿体」
について、（１）前記湿体を加熱気体に接触させることにより、前記湿体を乾燥させる、
または（２）前記湿体を凍結乾燥させる。
【００４４】
　まず、（１）の手法について詳細に説明する。
【００４５】
　（１）の手法においては、上記で調製した「ＤＩＨ化合物を含む湿体」を、加熱気体に
接触させることにより、当該湿体を乾燥させる。すなわち、（１）の手法では、いわゆる



(7) JP 2012-246305 A 2012.12.13

10

20

30

40

50

「流動乾燥」を採用する。
【００４６】
　従来、ＤＩＨ化合物を含む湿体を乾燥させる手法としては、工業的に一般的な乾燥方法
が採用されていた。具体的には、例えばコニカルドライヤーを用いた減圧加熱乾燥法や、
例えば棚段乾燥機を用いた常圧加熱乾燥法などが採用されていた。しかしながら、本発明
者らは、上述したように、これらの方法によっては、ＤＩＨ化合物を含む湿体の一部が分
解してしまい、Ｉ２が遊離してしまうことを見出した。具体的には、２～１５％の水分を
含有する、ＤＩＨ化合物（５，５－ジメチル体）の湿体を４０℃に加熱して３時間保持す
ると、当該化合物の４～６％が分解してしまい、Ｉ２が遊離する。また、同様に７０℃に
加熱して３時間保持すると、９～３０％が分解してしまうのである。その結果、ＤＩＨ化
合物の純度低下および遊離したＩ２によって資機材が着色または腐食という問題や、取扱
者に対する危険性が増大するといった問題が生じる虞がある。
【００４７】
　これに対し、上記の（１）のような手法によれば、湿体の乾燥時に従来問題となってい
たＩ２の遊離が最小限に抑制されうる。なお、従来の乾燥手法と本願の乾燥手法とでＩ２

の遊離の程度に差が生じるメカニズムは完全には明らかではないが、従来の乾燥手法では
湿体が数時間単位といった長時間にわたって高温条件下にさらされることで、熱に不安定
なＤＩＨ化合物が分解してしまうのではないかと考えられる。従って、本願の製造方法に
よれば、ＤＩＨ化合物の製造時のＩ２の遊離が最小限に抑制されるばかりか、加熱時間も
短縮されるため、迅速な製造が可能となり、製造コストの削減にも寄与しうる。ただし、
本発明の技術的範囲は特許請求の範囲の記載に基づいて定められるべきであり、メカニズ
ムによる影響を受けることはない。
【００４８】
　流動乾燥の具体的な形態については特に制限されず、化合物の合成分野において従来公
知の知見が適宜参照されうる。以下、流動乾燥における好ましい形態を例示する。ただし
、下記の形態のみには制限されない。
【００４９】
　本願において「加熱気体」とは、ＤＩＨ化合物を含む湿体との接触により当該湿体を乾
燥させうる程度の温度を有する気体を意味する。加熱気体は、ＤＩＨ化合物と反応しない
気体であることが好ましい。加熱気体の具体的な組成としては、例えば、窒素ガス、アル
ゴンガス、ヘリウムガス、空気ガス、およびこれらの混合ガスなどが挙げられるが、加熱
気体の組成がこれらに制限されることはない。加熱気体としては、好ましくは空気ガスが
用いられる。
【００５０】
　前記湿体と接触する際の加熱気体の温度については特に制限されず、製造されるＤＩＨ
化合物の物性や流動乾燥における一般的な知見を総合的に勘案して決定されうる。ただし
、加熱気体の温度は、好ましくは２０～２００℃、より好ましくは４０～１７０℃、さら
に好ましくは９０～１３０℃である。加熱気体の温度が低すぎると、熱量が不充分である
結果、乾燥に長時間を要し、または所望の含液率にまで乾燥できない虞がある。一方、加
熱気体の温度が高すぎると、過熱によりＤＩＨ化合物の変質（分解や融解）が発生する虞
がある。
【００５１】
　前記湿体と接触する際の加熱気体の流量についても特に制限はないが、好ましくは０．
１～１０．０ｍ／秒、より好ましくは０．３～５．０ｍ／秒、さらに好ましくは０．５～
３．０ｍ／秒である。加熱気体の流量が小さすぎると、加熱気体が湿体全体に充分に接触
できない結果、乾燥に長時間を要し、または所望の含液率にまで乾燥できない虞がある。
一方、加熱気体の流量が大きすぎると、湿体が過度に飛散して捕集が困難となる虞がある
。
【００５２】
　続いて、（２）の手法について詳細に説明する。
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【００５３】
　（２）の手法においては、上記で準備した「ＤＩＨ化合物を含む湿体」を、凍結乾燥さ
せる。かような手法によっても、湿体の乾燥時に従来問題となっていたＩ２の遊離が最小
限に抑制されうる。なお、凍結乾燥の採用によって従来の問題が解決されるメカニズムは
、上記の流動乾燥の場合と同様であると推定されている。
【００５４】
　このように、湿体の乾燥時におけるＩ２の遊離を最小限に抑制するという点においては
、（１）の手法と（２）の手法とは同様である。
【００５５】
　「凍結乾燥」とは、フリーズドライとも称され、湿体を急速に氷点以下の温度で凍結さ
せ、当該凍結物の溶媒の蒸気圧以下に減圧して溶媒を昇華させて除去し、前記湿体を乾燥
させる手法である。
【００５６】
　凍結乾燥の具体的な形態については特に制限されず、化合物の合成分野において従来公
知の知見が適宜参照されうる。以下、凍結乾燥における好ましい形態を例示する。ただし
、下記の形態のみには制限されない。
【００５７】
　まず、ＤＩＨ化合物を含む湿体を、所定の温度まで急速に冷却する。これにより、前記
湿体は凍結する。急速冷却により到達する温度は制限されることはないが、好ましくは－
１９６～０℃、より好ましくは－１００～－２０℃にまで湿体を冷却するとよい。
【００５８】
　その後、凍結物を減圧するが、この際の圧力条件にも特に制限はなく、湿体に含まれる
溶媒を除去するのに必要な程度まで減圧すればよい。一例を挙げると、１０～１５００Ｐ
ａ程度、好ましくは１００～７００Ｐａまで減圧すればよい。
【００５９】
　（２）の手法により湿体を乾燥させる際には、上記で準備した「ＤＩＨ化合物を含む湿
体」にさらに溶媒を添加してスラリー状の湿体を調製し、得られたスラリー状の湿体を上
述した手法により凍結乾燥させるとよい。かような形態によれば、上記で準備した湿体を
単にそのまま凍結乾燥させる場合と比較して、スラリー状の湿体全体の凍結により、内部
からの昇華が起こり易くなるという好ましい効果が得られる。
【００６０】
　かような形態において、スラリー状の湿体を調製する際に湿体に添加する溶媒は特に制
限されない。ただし、ＤＩＨ化合物と反応せず、後の凍結乾燥において昇華しやすい溶媒
を用いることが好ましい。添加溶媒の一例を挙げると、水のほか、酢酸エチル、酢酸ｎ－
ブチル、Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミドなどが挙げられる。なかでも、安価で取扱い易く
、凍結乾燥に適しているという観点からは、水をさらに添加することが好ましい。
【００６１】
　湿体へ溶媒を添加する際の溶媒の添加量も特に制限されないが、スラリー状の湿体の全
量に対する溶媒の合計含有量が、好ましくは３０～７０質量％、より好ましくは５０～６
０質量％となる量の溶媒を添加すればよい。
【００６２】
　上述した本発明の第１の製造方法によれば、（１）および（２）のいずれの手法によっ
ても、ＤＩＨ化合物の製造時におけるＩ２の遊離が最小限に抑制され、Ｉ２の遊離に伴う
従来の種々の問題の解決が図られる。換言すると、本発明の第１の製造方法によれば、遊
離Ｉ２の含有量が従来よりも低減されたＤＩＨ化合物が製造されうる。すなわち、本発明
の第２は、遊離Ｉ２の含有量が低減されたＤＩＨ化合物である。この際、本発明の第２の
ＤＩＨ化合物における遊離Ｉ２の含有量は、好ましくは１質量％以下であり、より好まし
くは０．８質量％以下であり、さらに好ましくは０．４質量％以下であり、特に好ましく
は０．２質量％以下である。上述したように、遊離Ｉ２は種々の問題の発生原因となる不
純物であることから、得られるＤＩＨ化合物における遊離Ｉ２の含有量は少ないほど好ま
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しい。ただし、本発明の第１の製造方法の技術的範囲が、かような量の遊離Ｉ２を含有す
るＤＩＨ化合物を製造する形態のみに制限されるわけではない。場合によっては、この範
囲を外れる量の遊離Ｉ２を含有するＤＩＨ化合物が製造されてもよい。また、本発明のＤ
ＩＨ化合物の技術的範囲が、本発明の第１の製造方法により製造される形態のみに制限さ
れるわけではなく、場合によっては、他の製造方法により製造されたものであってもよい
。なお、製造されたＤＩＨ化合物における遊離Ｉ２の含有量としては、後述する実施例に
記載の手法により測定される値を採用するものとする。
【００６３】
　また、本発明の第２のＤＩＨ化合物は、遊離Ｉ２の含有量に加えて、水の含有量も少な
いほど好ましい。これは、ＤＩＨ化合物の製造時や貯蔵時におけるＤＩＨ化合物の分解や
これに伴うＩ２の遊離は、水分量が多いほど生じやすいためである。具体的には、本発明
の第２のＤＩＨ化合物における水の含有量は、好ましくは６質量％以下であり、より好ま
しくは５質量％以下であり、さらに好ましくは３質量％以下であり、特に好ましくは１質
量％以下である。従って、本発明の第１の製造方法においてＤＩＨ化合物を含む湿体を流
動乾燥（１）または凍結乾燥（２）させるにあたっては、得られるＤＩＨ化合物における
水の含有量が上記の範囲内の値となるように乾燥条件を制御するとよい。
【００６４】
　本発明の第２のＤＩＨ化合物の用途としては、特に制限されないが、例えば、写真等の
感光剤、あるいは医薬品、農薬、化学品等の製造工程におけるヨウ素化剤または酸化剤な
どの用途に採用されうる。
【００６５】
　以上、本発明の第１としてＤＩＨ化合物の製造方法について説明し、本発明の第２とし
てＤＩＨ化合物自体について説明したが、本願は、本発明の第３として、ＤＩＨ化合物の
貯蔵方法をも提供する。
【００６６】
　本発明の第３の貯蔵方法は、ＤＩＨ化合物の分解やそれに伴うＩ２の遊離が、比較的高
い温度条件下において起こりやすいという知見に基づきなされたものである。
【００６７】
　すなわち、本発明の第３は、ＤＩＨ化合物を、１５℃以下の温度条件下にて貯蔵する工
程を有する、ＤＩＨ化合物の貯蔵方法である。
【００６８】
　本発明の第３の貯蔵方法に用いられるＤＩＨ化合物は特に制限されず、従来公知のＤＩ
Ｈ化合物が用いられる。ただし、ＤＩＨ化合物の分解およびこれによるＩ２の遊離を充分
に抑制するという観点からは、本発明の第１の製造方法によって製造されたＤＩＨ化合物
、または本発明の第２で提供されたＤＩＨ化合物が好ましく用いられる。これらのＤＩＨ
化合物の具体的な形態については、上述した通りであるため、ここでは詳細な説明を省略
する。
【００６９】
　本発明の第３においては、１５℃以下、好ましくは１０℃以下、より好ましくは５℃以
下の温度条件下にて、ＤＩＨ化合物を貯蔵する。これにより、ＤＩＨ化合物の分解および
これによるＩ２の遊離が抑制されうる。
【００７０】
　本発明の第３においては、上記の温度条件下にて貯蔵されること以外の具体的な形態は
特に制限されず、化合物の貯蔵についての従来公知の知見が適宜参照されうる。なお、本
願においては、ＤＩＨ化合物が１箇所に留め置かれることのみならず、所定の用途に用い
られるまでの間種々の箇所を移動する「輸送」などの形態もまた、「貯蔵」の概念に包含
されうる。
【００７１】
　本発明の第３において、ＤＩＨ化合物を貯蔵する際の湿度条件は特に制限されないが、
一般的には低湿度条件下で貯蔵されることが好ましい。具体的には、貯蔵場所の雰囲気の
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相対湿度（ＲＨ）は、好ましくは５０％以下であり、より好ましくは３０％以下である。
【００７２】
　本発明の第３の貯蔵方法において、ＤＩＨ化合物は通常、所定の容器中に充填された状
態で貯蔵されるが、当該容器の具体的な形態も特に制限されず、化合物の貯蔵分野におい
て従来公知の貯蔵容器が適宜採用されうる。貯蔵容器の構成材料としては、工業的に汎用
されている樹脂が挙げられ、具体的には、ポリエチレン、ポリプロピレン、ポリスチレン
、ポリエステル、ポリ塩化ビニル、ポリ塩化ビニリデンなどが挙げられる。貯蔵容器の形
状も特に制限されず、袋状、箱状、ドラム状などが例示される。
【００７３】
　本発明の第３の貯蔵方法によっても、貯蔵中にＤＩＨ化合物からごく微量のＩ２は遊離
しうる。従って、貯蔵容器は、密封機能を有するものであることが好ましい。かような観
点から、貯蔵容器の構成材料としては、ポリ塩化ビニリデン／ポリエチレン複合材料や高
バリア性ポリマーが採用されることが好ましい。樹脂ライニング金属製容器もまた、貯蔵
容器として用いられうる。ただし、かような形態においては、貯蔵期間が極めて長期に亘
ると、遊離したごく微量のＩ２の透過によって金属材料が腐食しうる点に留意すべきであ
る。
【００７４】
　本発明の第３の貯蔵方法では、貯蔵期間の全期間に亘って温度条件が上記の範囲内であ
る必要はないが、移動等のため一時的に常温程度の温度条件下に置かれる期間を除き、約
１００％の期間において、温度条件が上記の範囲内であればよい。
【００７５】
　本発明の第３の貯蔵方法は、本発明の第１の製造方法と組み合わされてもよい。
【００７６】
　例えば、本発明の第３の貯蔵方法を用いてＤＩＨ化合物を貯蔵することが前提の場合に
は、本発明の第１の製造方法によりＤＩＨ化合物を製造し、そのまま本発明の第３の貯蔵
方法によりＤＩＨ化合物を貯蔵すると、簡便である。
【実施例】
【００７７】
　以下、実施例および比較例を用いて本発明をより詳細に説明するが、本発明の技術的範
囲が下記の形態のみに制限されるわけではない。
【００７８】
　＜実施例１＞
　ＤＩＨ化合物を含む湿体として、酢酸ｎ－ブチル（２質量％）および水（１３質量％）
を含有する５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントイン（２０ｋｇ）を準備した。
【００７９】
　上記で準備した湿体を流動乾燥器中に仕込み、加熱気体として１１０℃の空気を１ｍ／
秒の流量で前記湿体に３０分間接触させることにより前記湿体を乾燥させて、５，５－ジ
メチル－１，３－ジヨードヒダントインの淡黄色結晶粉末を、９８％以上の純度で得た。
【００８０】
　次いで、得られた粉末における遊離Ｉ２および水の含有量を測定した。その結果、遊離
Ｉ２の含有量は０．２質量％以下であり、水の含有量は１質量％以下であった。なお、遊
離Ｉ２および水の含有量の測定は以下の手法により行った。
【００８１】
　＜遊離Ｉ２含有量の測定方法＞
　「２００４年度版ＪＩＳハンドブック ４９ 化学分析」に記載のＪＩＳ－Ｋ００６７－

１９９２ ４．１．４（１）「第１法 大気圧下で加熱乾燥する方法」に準拠し、試料を大
気圧下で６０℃にて２時間加熱し、質量の減少を測定して、遊離Ｉ２含有量とした。
【００８２】
　＜水含有量の測定方法＞
　「２００４年度版ＪＩＳハンドブック ４９ 化学分析」に記載のＪＩＳ－Ｋ００６７－
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１９９２ ４．１．４（１）「第１法 大気圧下で加熱乾燥する方法」に準拠し、遊離Ｉ２

含有量の測定に使用した試料を大気圧下で１０５℃にて２時間乾燥し、質量の減少を測定
して、水含有量とした。
【００８３】
　＜実施例２＞
　ＤＩＨ化合物を含む湿体として、水（８質量％）を含有する５，５－ジメチル－１，３
－ジヨードヒダントイン（５０ｇ）を準備した。
【００８４】
　上記で準備した湿体を凍結乾燥機中に仕込み、－８０℃まで冷却し、前記湿体を凍結さ
せた。次いで、得られた凍結体を２７０Ｐａの減圧条件下、２０℃にて２２時間昇華乾燥
させて、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントインの淡黄色結晶粉末を、９５％
以上の純度で得た。
【００８５】
　次いで、得られた粉末における遊離Ｉ２および水の含有量を測定した。その結果、遊離
Ｉ２の含有量は０．２質量％以下であり、水の含有量は５質量％であった。
【００８６】
　＜実施例３＞
　ＤＩＨ化合物を含む湿体として、水（８質量％）を含有する５，５－ジメチル－１，３
－ジヨードヒダントイン（２１ｇ）を準備した。
【００８７】
　上記で準備した湿体にさらに溶媒として水（２２ｇ）を添加し、スラリー状の湿体を調
製した。
【００８８】
　上記で調製したスラリー状の湿体を凍結乾燥機中に仕込み、－８０℃まで冷却し、前記
湿体を凍結させた。次いで、得られた凍結体を２７０Ｐａの減圧条件下、２０℃にて１４
時間昇華乾燥させて、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントインの淡黄色結晶粉
末を、９８％以上の純度で得た。
【００８９】
　次いで、得られた粉末における遊離Ｉ２および水の含有量を測定した。その結果、遊離
Ｉ２の含有量は０．２質量％以下であり、水の含有量は１質量％であった。
【００９０】
　＜保存安定性＞
　上記の実施例１～３で得られた５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントインの淡
黄色結晶粉末をポリエチレン製容器中に密封した状態で５℃にて貯蔵した。その結果、６
ヶ月経過しても化合物の外観および遊離Ｉ２含有量の変化は観察されなかった。
【００９１】
　＜比較例１＞
　ＤＩＨ化合物を含む湿体として、酢酸ｎ－ブチル（２質量％）および水（１３質量％）
を含有する５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントイン（２００ｋｇ）を準備した
。
【００９２】
　上記で準備した湿体を１０００Ｌコニカルドライヤー中に仕込み、２７００～５３００
Ｐａの減圧条件下、４０～７０℃にて乾燥させた。
【００９３】
　その結果、乾燥開始から約４時間後に５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントイ
ンの分解が進行し、Ｉ２が遊離した。そして乾燥開始から約８時間後には、遊離Ｉ２によ
り減圧ラインが閉塞し、以降、コニカルドライヤーによる乾燥が継続できない状態となっ
た。この際、得られた５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントインは赤色結晶であ
って、２質量％以上の遊離Ｉ２および８質量％の水を含有しており、実用には供し得ない
ものであった。なお、この赤色結晶をポリエチレン製容器中に密封した状態で５℃にて貯
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蔵したが、数週間のうちにさらにＩ２の遊離が進行し、遊離したＩ２が容器上部に付着す
る様子が観察された。
【００９４】
　＜貯蔵試験＞
　ＤＩＨ化合物として、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒダントイン（遊離Ｉ２含
有量：０．２質量％、水含有量：１質量％）を２０ｋｇ準備した。
【００９５】
　一方、貯蔵容器として、ポリ塩化ビニリデン／ポリエチレン複合材料からなる袋を２枚
準備した。
【００９６】
　上記で準備した貯蔵容器のそれぞれに、同じく上記で準備したＤＩＨ化合物を１０ｋｇ
ずつ充填し、充填後にそれぞれの袋をヒートシールした。
【００９７】
　その後、ＤＩＨ化合物が充填された貯蔵容器の一方を５℃にて貯蔵し（実施例）、他方
を２５℃にて貯蔵した（比較例）。その結果、実施例では１年以上貯蔵後にもＤＩＨ化合
物の品位（具体的には、遊離Ｉ２含有量）の変化は観察されなかった。これに対し、比較
例では２ヶ月貯蔵後にＤＩＨ化合物の分解が開始してＩ２が遊離し、袋の着色が観察され
た。
【００９８】
　以上の結果から、ＤＩＨ化合物を含む湿体を流動乾燥または凍結乾燥させることで、乾
燥時のＤＩＨ化合物の分解およびこれによるＩ２の遊離が抑制され、取扱いが容易で保存
安定性に優れる高品位のＤＩＨ化合物が製造されうることが示唆される。また、本発明の
貯蔵方法によれば、長期間に亘ってＤＩＨ化合物を高品位に保持しうることが示唆される
。
【００９９】
　よって本発明によれば、ＤＩＨ化合物の製造時や貯蔵時におけるＩ２の遊離が抑制され
、これによりＤＩＨ化合物の純度低下や、Ｉ２に起因する種々の問題の発生の防止が期待
される。
【０１００】
　なお、本出願は２００５年９月２日に出願された日本国特許出願第２００５－２５５５
５７号に基づいており、その開示の内容は、参照により全体として引用される。
【手続補正書】
【提出日】平成24年8月21日(2012.8.21)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　１，３－ジヨードヒダントイン化合物を、１５℃以下の温度条件下にて貯蔵する工程を
有する、１，３－ジヨードヒダントイン化合物の貯蔵方法。
【請求項２】
　前記１，３－ジヨードヒダントイン化合物が、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒ
ダントインである、請求項１に記載の貯蔵方法。
【請求項３】
　遊離Ｉ２の含有量が１質量％以下である、１，３－ジヨードヒダントイン化合物。
【請求項４】
　さらに、水の含有量が６質量％以下である、請求項３に記載の１，３－ジヨードヒダン
トイン化合物。
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【請求項５】
　前記１，３－ジヨードヒダントイン化合物が、５，５－ジメチル－１，３－ジヨードヒ
ダントインである、請求項３または４に記載の化合物。
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