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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ジアミノジフェニルアルカンの製造方法であって、アニリンを不均一系触媒の存在下に
ホルムアルデヒドと反応させ、その際、触媒は、ジビニルベンゼン／スチレン共重合体を
ベースとする、メソ孔を有する酸性のイオン交換体であり、かつ触媒はＤＩＮ　５４４０
３により測定して４～６ｅｑ／ｋｇの濃度で酸性中心を有しており、かつ触媒粒子のメソ
孔の平均孔径はＡＳＴＭ　Ｄ　４２２２により測定して１０～３２ｎｍであり、かつ形成
される反応混合物中の多環式化合物の含有率は、≦１０質量％であり、かつ得られるジア
ミノジフェニルアルカンの異性体比が、以下：
４，４′－ジアミノジフェニルアルカン　７４～８５質量％、
２，４′－ジアミノジフェニルアルカン　３～２０質量％、
２，２′－ジアミノジフェニルアルカン　≦１．０質量％
のとおりの分布となっており、かつＮ－メチル化合物の含有率が、１質量％以下である、
ジアミノジフェニルアルカンの製造方法。
【請求項２】
　ジアミノジフェニルメタンを製造することを特徴とする、請求項１記載の方法。
【請求項３】
　得られるジアミノジフェニルメタンの異性対比が、以下：
４，４′－ジアミノジフェニルメタン　７４～８５質量％、
２，４′－ジアミノジフェニルメタン　３～２０質量％、
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２，２′－ジアミノジフェニルメタン　≦１．０質量％
のとおりの分布となっていることを特徴とする、請求項２記載の方法。
【請求項４】
　多環式化合物の含有率が、＜１０質量％であることを特徴とする、請求項１から３まで
のいずれか１項記載の方法。
【請求項５】
　触媒反応の反応温度が、８０～１４０℃の範囲であることを特徴とする、請求項１から
４までのいずれか１項記載の方法。
【請求項６】
　触媒反応のための反応時間が、３０分～５時間であることを特徴とする、請求項１から
５までのいずれか１項記載の方法。
【請求項７】
　アミン対アルデヒドのモル比が、５：１～１５：１であることを特徴とする、請求項１
から６までのいずれか１項記載の方法。
【請求項８】
　触媒を、乾燥した形または湿潤した形で使用することができることを特徴とする、請求
項１から７までのいずれか１項記載の方法。
【請求項９】
　プロセスを連続的に、不連続的に、または半連続的に実施することを特徴とする、請求
項１から８までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１０】
　反応を、攪拌容器、攪拌容器のカスケード、流れ管、固定床反応器、またはカラム中で
実施することを特徴とする、請求項１から９までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１１】
　触媒のための酸性中心として、スルホン酸基を使用することを特徴とする、請求項１か
ら１０までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１２】
　イオン交換体の酸性中心の濃度が、ＤＩＮ　５４４０３により測定して、４．４～５．
７ｅｑ／ｋｇであることを特徴とする、請求項１から１１までのいずれか１項記載の方法
。
【請求項１３】
　イオン交換体のメソ孔の平均孔径が、ＡＳＴＭ　Ｄ　４２２２により測定して、１５～
３０ｎｍであることを特徴とする、請求項１から１２までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１４】
　触媒反応の反応温度が、８０～１３０℃の範囲であることを特徴とする、請求項１から
１３までのいずれか１項記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ジアミノジフェニルアルカン、特にジアミノジフェニルメタンを製造する方
法に関する。
【０００２】
　酸性触媒を用いて、芳香族アミン、たとえばアニリンと、アルデヒドとの縮合によりジ
アミノジフェニルアルカンを製造することは公知である。
【０００３】
　この反応は、まず芳香族アミン（アニリン）とアルデヒドとからＮ－アルキル化合物が
形成されるように行われる。次いでこの前縮合物を酸性触媒の存在下にさらにアミナール
へと反応させる。このアミナールは引き続き、酸性触媒の作用下にジアミノジフェニルア
ルカンへと転位される。
【０００４】
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　この反応の際に、ジアミノジフェニルアルカンの種々の異性体が生じる。２，２′－ジ
アミノジフェニルアルカン、２，４′－ジアミノジフェニルアルカンおよび４，４′－ジ
アミノジフェニルアルカンからなる混合物が生じる。さらに副生成物として、３～６個の
環を有する高級縮合生成物ならびにＮ－アルキル化合物が生じる。
【０００５】
　公知の従来技術によれば、得られたジアミノジフェニルアルカンをさらに、ジイソシア
ネート、たとえばジイソシアナトジシクロヘキシルメタンまたはジイソシアナトジフェニ
ルメタン、もしくはその他のジイソシアネートへと加工する。これらの化合物は重要な塗
料原料であり、またたとえばポリウレタンを製造するための原料生成物である。
【０００６】
　従来技術ではしばしばジアミノジフェニルアルカンの製造は、アニリンとアルデヒドと
の、特にアニリンとホルムアルデヒドとの縮合により実施される。その際、反応の変法に
応じてまずアニリンとホルムアルデヒドとから縮合生成物を製造し、該生成物を次いで酸
、たとえば塩酸の存在下に転位させるか、あるいはまた縮合をすでに酸の存在下に転位条
件下で実施する。
【０００７】
　この方法の欠点は、鉱酸を用いた均一系触媒反応において、酸の中和の際に生じる、塩
を含有する廃水が発生することである。さらに、水性の鉱酸は製造装置における腐食の問
題につながる。従って従来技術においてはさらに、相応する不均一系触媒を使用する方法
が開発された。この場合、酸性のイオン交換体以外に、酸性の、合成もしくは天然の酸化
ケイ素もしくは酸化アルミニウム、たとえばゼオライトまたは粘土鉱物も使用される。
【０００８】
　ＵＳ４，２９４，９８１では、このような方法において縮合を水性の強酸の存在下に実
施しており、その後、溶剤抽出によって酸を除去している。転位はふたたび強酸の、ただ
しより少ない量での存在下に実施される。ケイソウ土、粘土またはゼオライトがこの反応
段階で触媒として使用される。
【０００９】
　ＤＥ－Ａ－１２３００３３は、ジアミノジフェニルアルカンの製造方法を記載している
。この場合、ケイ素を含有する粘土、合成二酸化ケイ素・酸化アルミニウム触媒、または
酸化マグネシウム・酸化アルミニウム触媒が使用される。
【００１０】
　ジアミノジフェニルアルカンを製造するための別の反応法は、ＤＥ－Ａ－１４９３４３
１に記載されている。ここでは二酸化ケイ素、二酸化ケイ素・酸化アルミニウムまたは酸
処理した酸化アルミニウムが触媒として使用されている。有利にはシリカゲルまたはベン
トナイト状粘土、二酸化ケイ素および酸化アルミニウムが含まれており、かつ有利には酸
活性化されている。
【００１１】
　ＵＳ４，０７１，５５８は、ジアミノジフェニルアルカンを製造するための製造方法を
記載しており、この場合、酸により活性化された粘土触媒、二酸化ケイ素・酸化アルミニ
ウム含有の分解触媒または二酸化ケイ素・酸化マグネシウム触媒が使用される。
【００１２】
　ＵＳ４，０３９，５８０は、アニリンとホルムアルデヒドとの縮合を触媒の不在下に実
施し、次いで縮合生成物をケイソウ土、粘土またはゼオライトの存在下にさらにジアミノ
ジフェニルメタンへと反応させる方法を記載している。ＵＳ４，０３９，５８１もまた、
同様の反応を記載している。
【００１３】
　酸化マグネシウムまたは酸化アルミニウム、粘土触媒または二酸化ケイ素触媒の群から
の触媒は、これらの高価な価格、低い活性、変動する品質および不十分な触媒寿命に基づ
いて有利でないことが実証されている。
【００１４】
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　従って比較的最近の従来技術では、ジアミノジフェニルアルカンを製造するために触媒
として、酸性基を有するイオン交換体が提案されている。たとえばＥＰ００４３９３３Ａ
１は、４，４′－ジアミノジフェニルメタンを高い割合で、および２，４′－ジアミノジ
フェニルメタンを低い割合で含有するポリアミン混合物の製造方法を記載しており、この
場合、触媒としてジビニルベンゼン／スチレン共重合体をベースとするイオン交換体が使
用されている。このイオン交換体は、スルホン酸基を有し、２～４０ｍ2／ｇの比表面積
および０．５～４０ｎｍの細孔幅を有する。触媒のための酸性基として、スルホン酸基が
使用されている。この方法における収率は６０～７８％の範囲である。スルホン化スチレ
ン－ジビニルベンゼン共重合体触媒により、４，４′－ジアミノジフェニルメタンを高い
含有率で含有するジアミノジフェニルメタンを製造することができる。この異性体は特に
その後の加工のために、つまりジフェニルメタン系列の相応するジイソシアネート（これ
はポリウレタンを製造する際の出発材料であるか、または塗料原料として使用される）へ
の反応のために必要とされるものである。該刊行物はさらに、２，２′－ジイソシアナト
ジフェニルメタン化合物および２，４′－ジイソシアナトジフェニルメタン化合物の割合
はできる限り少なくなくてはならないことを記載している。というのも、これらの異性体
は、ポリイソシアネート分野における多くの適用分野にとって望ましくないからである。
ＥＰ００４３９３３の従来技術によれば得られたジアミノジフェニルメタン化合物は、直
接ホスゲン化に供されて相応するジイソシアネートを製造している。
【００１５】
　ＥＰ００４３９３３に記載されているジアミノジフェニルアルカンの製造法は、収率が
低く、反応温度が高いにもかかわらず、工業的に認容できる収率を達成するためにはきわ
めて長い反応時間が必要であるという欠点を有している。もう１つの欠点は、従来技術に
よる方法では、２，４′－異性体が低い割合で生じるにすぎないことである。
【００１６】
　芳香族イソシアネート以外に、いくつかの特定の分野では、相応する脂肪族イソシアネ
ートが特に重要である。
【００１７】
　脂肪族イソシアネートの製造法における次の段階は、ジアミノジフェニルアルカンの芳
香族環の水素化である。
【００１８】
　ジアミノジフェニルメタンを水素化する際に、４，４′－異性体から、４，４′－トラ
ンス／トランス、シス／シスおよびシス／トランス－ジアミノジシクロヘキシルメタン（
ＰＡＣＭ）が生じる。トランス／トランス－４，４′－ジアミノジシクロヘキシルメタン
の含有率は、ジイソシアネートの結晶化傾向に著しい影響を与える。ＰＡＣＭからホスゲ
ン化またはその他の方法により製造されるジイソシアネートにおいて、生成物のトランス
／トランス－４，４′－割合が高すぎる場合には、ジイソシアナトジシクロヘキシルメタ
ンはすでに室温で結晶を形成し、このような結晶形成はポリウレタンへのその後の加工に
とっての妨げとなる。従って更なる加工の前に、４，４′－異性体の含有率を認容可能な
値へと低減し、結晶形成が生じないようにするためには高価な方法工程を実施しなくては
ならない。これは通常２，４′－異性体の富化によって行われる。
【００１９】
　ジアミノジフェニルメタンを製造する際の異性体含有率に対するもう１つの要求は、２
，２′－異性体ができる限り低い割合で存在していなくてはならないということである。
というのも、この異性体は、後のポリウレタンへの加工工程で重合反応における鎖長の中
断の原因となるからである。
【００２０】
　この付加的なコストを回避するために、この反応経路にとってはジアミノジフェニルメ
タンの製造の際にすでに特定に異性体比を達成することが重要である。
【００２１】
　これまでの従来技術によれば、この異性体比は、これらの異性体をその後の加工のため
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に必要とされる比率で提供することができるためには、ジアミノジフェニルメタンを高価
な方法で精製し、かつ蒸留することによって達成されている。
【００２２】
　従って本発明の技術的な課題は、脂肪族ジイソシアネートへのその後の加工のために、
およびポリウレタンへの相応する反応のために必要とされる特定の異性体比を直接生じる
ジアミノジフェニルアルカンの製造方法を提供することである。本発明のもう１つの技術
的な課題は、経済的に運転する方法を開発することである。というのも、短い反応時間が
必要であり、所望の異性体収率につながるからである。同時に塩により負荷された廃水の
発生もまた回避すべきである。
【００２３】
　この技術的課題は、ジアミノジフェニルアルカンの製造方法であって、置換されていて
もよいし、置換されていなくてもよい芳香族アミンを不均一系触媒の存在下にＣ1～Ｃ3－
アルデヒドと反応させ、その際、触媒は、ジビニルベンゼン／スチレン共重合体をベース
とする、メソ孔を有する酸性のイオン交換体であり、かつ触媒はＤＩＮ　５４４０３によ
り測定して４～６ｅｑ／ｋｇの濃度で酸性中心を有しており、かつ触媒粒子の平均孔径は
ＡＳＴＭ　Ｄ　４２２２により測定して１０～３２ｎｍであり、かつ形成される反応混合
物中の多環式化合物の含有率は、≦１０質量％である、ジアミノジフェニルアルカンの製
造方法によって解決される。
【００２４】
　有利な実施態様では、イオン交換体の酸性中心の濃度は、ＤＩＮ　５４４０３により測
定して、４．４～５．７ｅｑ／ｋｇ（ｅｑ／ｋｇとは、イオン交換体１ｋｇあたりの当量
を意味している）、および特に有利には４．７～５．６ｅｑ／ｋｇである。
【００２５】
　この酸性中心は有利には酸基であり、特に有利にはスルホン酸基である。
【００２６】
　メソ孔を有するイオン交換体とは、ＡＳＴＭ　Ｄ　４２２２により測定して２～５０ｎ
ｍの平均孔径を有するイオン交換体であると理解される。しかし本発明によれば触媒粒子
がＡＳＴＭ　Ｄ　４２２２により測定して１０～３２ｎｍの平均孔径を有するメソ孔を有
するイオン交換体を使用する。
【００２７】
　ＡＳＴＭ　Ｄ　４２２２により測定されるイオン交換体の孔径は、有利には１５～３０
ｎｍであり、特に有利には２２～３０ｎｍである。
【００２８】
　これらの樹脂の特性、特に比表面積、多孔度、安定性、および交換容量は、製造法によ
って変動しうる。従ってたとえば細孔の大きさおよびその分布は、孔形成剤の添加によっ
て影響を受ける。孔形成剤は、重合法におけるラジカル懸濁重合の間に関与しない不活性
の有機物質、たとえば溶剤または沈殿剤である。これらは重合の後にふたたびポリマーか
ら除去され、架橋剤成分と共に、多孔度の程度に影響を与える。孔形成剤はモノマーのた
めの溶剤として、および生じるポリマーのための沈殿剤として役立つ。孔形成剤として懸
濁重合ではたとえばイソプロパノール、トルエン、ヘプタン、パラフィンロウ、ベンジン
、アミルアルコールまたはニトロメタンが使用される。
【００２９】
　ジビニルベンゼン／スチレン共重合体の酸性樹脂を使用することができ、これらはＤｕ
ｏｌｉｔｅ（登録商標）、Ａｍｂｅｒｌｙｓｔ（登録商標）、Ａｍｂｅｒｌｉｔｅ（登録
商標）、Ｄｏｗｅｘ（登録商標）、Ｌｅｗａｔｉｔ（登録商標）という商品名で市販され
ている。
【００３０】
　アルデヒドとして有利にはホルムアルデヒドを使用する。ホルムアルデヒドは、ホルマ
リン水溶液として、あるいはまた気体状でホルムアルデヒドとして使用することができる
。さらに、反応条件下でホルムアルデヒドを生じる物質、たとえばトリオキシメチレンま
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たはパラホルムアルデヒドもまた使用することができる。有利には反応のためにホルマリ
ン水溶液を使用する。
【００３１】
　芳香族アミンとして、置換された、または置換されていないアミンを使用することがで
きる。有利には、アミンは、置換されている場合には、パラ位に置換基を有していないほ
うがよい。適切な芳香族アミンはたとえばＮ－メチルアニリン、Ｎ－エチルアニリン、ｏ
－トルイジン、ｏ－クロロアニリン、ｍ－クロロアニリン、ｏ－アニシジン、２，３－キ
シリジン、３，５－キシリジン、ｏ－シクロヘキシルアニリン、ｏ－ベンジルアニリン、
アルファ－ナフチルアニリン、メチルメルカプトアニリン、またはアニリンである。特に
有利には芳香族アミンとしてアニリンを使用する。
【００３２】
　本発明による製造法では、以下の組成および異性体比が得られ、これらの組成および異
性体比の分布は以下のとおりである：
４，４′－ジアミノジフェニルアルカン　７４～８５質量％、
２，４′－ジアミノジフェニルアルカン　３～２０質量％、有利には７～１５質量％、
２，２′－ジアミノジフェニルアルカン　≦１質量％、有利には≦０．８質量％。
【００３３】
　本発明による方法によれば、有利には以下の異性体組成のジアミノジフェニルメタンが
製造される：
４，４′－ジアミノジフェニルメタン　７４～８５質量％、
２，４′－ジアミノジフェニルメタン　３～２０質量％、有利には７～１５質量％、
２，２′－ジアミノジフェニルメタン　≦１質量％、有利には≦０．８質量％。
【００３４】
　ジアミノジフェニルアルカン、特にジアミノジフェニルメタンの異性体混合物中の多環
式化合物の割合は、≦１０質量％、有利には＜１０質量％である。多環式化合物とは、本
発明の範囲では、２より多くの芳香族環、特にフェニル環を有する分子であると理解する
ものとする。
【００３５】
　ジアミノジフェニルアルカン、特にジアミノジフェニルメタンの異性体混合物中のＮ－
メチル化合物による不純物は、≦１．０質量％、有利には≦０．５質量％、特に有利には
≦０．３質量％である。
【００３６】
　この異性体分布は、ジアミノジシクロヘキシルメタンを経由して相応するジイソシアナ
トジシクロヘキシルメタン化合物へとさらに加工するためには特に適切である。本発明に
よる方法で得られる異性体比は、ジイソシアネート化合物中のその後の異性体比も決定す
る。
【００３７】
　本発明による方法によりすでにジアミノジフェニルアルカンの製造の際に、コストがか
かり、かつ高価な付加的な分離法により、このような異性体比を初めて調整する必要なし
に、要求される異性体比が達成される。従ってこれらの精製法もまた不利である。という
のも、生成物は極めて反応性の物質であるため、精製または蒸留の際にも可能な副反応が
生じうるからである。
【００３８】
　本発明による方法のもう１つの利点は、不所望の副生成物、特にＮ－メチル化合物の割
合が、極めて低いことである。Ｎ－メチル化合物はジイソシアネートへのその後の加工の
際に、不所望のモノイソシアネートひいては生成物の品質劣化につながる。
【００３９】
　触媒として酸性イオン交換体を用いて作業する従来技術による方法は、４，４′－ジア
ミノジフェニルアルカンの明らかにより高い異性体割合につながる。たとえば刊行物ＥＰ
００４３９３３の実施例における相応する含有率は、９４質量％、９２質量％、および９
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１質量％である。しかしこのような異性体含有率は高すぎる。というのも、脂肪族ジイソ
シアネート化合物へとさらに加工する際に、望ましくない結晶化が生じるからである。
【００４０】
　従って、ＥＰ００４３９３３により得られるジアミノジフェニルアルカンは付加的な方
法工程、たとえば蒸留によって、４，４′－ジアミノジフェニルアルカン７４～８５質量
％、２，４′－ジアミノジフェニルアルカン３～２０質量％、および２，２′－ジアミノ
ジフェニルアルカン≦１．０質量％の所望の異性体比に調整する必要がある。さらに、多
環式化合物の含有率は≦１０質量％と本発明によれば有利に低い。
【００４１】
　本発明による方法のもう１つの利点は、その環境学的および経済的な実施にある。有利
には触媒反応は８０～１４０℃、特に有利には８０～１３０℃、およびとりわけ有利には
８０～１２０℃の範囲の反応温度で実施される。触媒反応のために必要とされる反応時間
は有利には３０分～５時間、特に有利には０．７５時間～４．５時間、および特に有利に
は０．７５～３．０時間である。
【００４２】
　この反応時間は、ＥＰ００４３９３３と比較して著しく短い。当該刊行物の実施例から
は、ここでの反応時間は最大２０時間であり、従って本発明による方法よりもほぼ２０倍
の長さであることが明らかである。反応温度は同様の高さであり、このことは、反応を実
施するためのエネルギーコストが約２０倍高いことを意味している。
【００４３】
　従って本発明による方法は、安価に、かつ経済的に実施することができ、かつ短い反応
時間に基づいて、時間単位あたりの反応率がより大きいという利点を有している。
【００４４】
　本発明による方法の収率もまた、従来技術によるものよりも高い。たとえばＥＰ００４
３９３３による収率は実施例では６０～７８質量％である。これに対して本発明による方
法では、実施例に規定されているとおり、８０～９５質量％の全収率が得られている。
【００４５】
　有利には出発物質である芳香族アミンおよびアルデヒドを、５：１～１５：１、有利に
は７：１～１２：１、およびとりわけ有利には１０：１のモル比で使用する。アミンを過
剰で使用することが有利である。というのも、このことにより選択率が向上されるからで
ある。過剰のアミンは、反応終了後に留去することができる。
【００４６】
　触媒として、ジビニルベンゼン／スチレン共重合体をベースとする、メソ孔を有する酸
性イオン交換体を使用する。触媒は乾燥した状態でも湿った状態でも使用することができ
る。酸性基として有利にはスルホン酸基を使用する。触媒はたとえば、スチレンとジビニ
ルベンゼンとの共重合および硫酸／オレウムを用いたスルホン化により製造される。
【００４７】
　本発明による方法は有利に連続的に、不連続的に、または半連続的に実施することがで
きる。
【００４８】
　有利な実施態様では、反応の実施は攪拌容器、攪拌容器のカスケード、流れ管、１もし
くは複数の固定床反応器、またはカラム中で実施することができる。触媒反応は、不均一
系触媒を用いて実施される。
【００４９】
　本発明による方法を実施するために、出発物質である芳香族アミンおよびアルデヒドを
連続的に、または不連続的に混合する。次いで触媒反応を８０～１４０℃の範囲の温度で
実施する。引き続き、ジアミノジフェニルアルカンの異性体混合物を慣用の分離法によっ
て単離する。
【００５０】
　以下の例は本発明を詳細に説明するためのものである。
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【００５１】
　実施例
　実施例１～４
　アニリン２３２．５ｇおよび湿った状態の、スルホン酸基を有するイオン交換樹脂Ａｍ
ｂｅｒｌｙｓｔ　３６Ｗｅｔ６０ｇを、Ｎ2雰囲気下に攪拌容器に添加し、かつ撹拌下に
８０～１２０℃に加熱した。使用したイオン交換樹脂は、製造元の製品データシートによ
れば、少なくとも５．４ｅｑ／ｋｇの酸性中心の濃度と、２４０Å（２４ｎｍに相当）の
平均孔径を有していた。この温度でホルムアルデヒド溶液（水中３７質量％のホルムアル
デヒド）２０ｇ（これは１０：１のアニリン／ホルマリンモル比に相当する）を、６０分
以内に計量供給した。
【００５２】
　反応生成物の組成（ガスクロマトグラフィーによる分析、過剰で存在するアニリンを除
去した後で）は以下のとおりである：
【表１】

【００５３】
　実施例５
　アニリン２３２．５ｇおよび湿った状態の、スルホン酸基を有するイオン交換樹脂Ａｍ
ｂｅｒｌｙｓｔ　１５Ｗｅｔ６０ｇを、Ｎ2雰囲気下に攪拌容器に添加し、かつ撹拌下に
１００℃に加熱した。使用したイオン交換樹脂は、製造元の製品データシートによれば、
少なくとも４．７ｅｑ／ｋｇの酸性中心の濃度と、３００Å（３０ｎｍに相当）の平均孔
径を有していた。この温度でホルムアルデヒド溶液（水中３７質量％のホルムアルデヒド
）２０ｇ（これは１０：１のアニリン／ホルマリンモル比に相当する）を、６０分以内に
計量供給した。
【００５４】
　反応生成物の組成（ガスクロマトグラフィーによる分析、過剰で存在するアニリンを除
去した後で）は以下のとおりである：

【表２】

【００５５】
　これらの実施例は、要求される異性体比が、更なる精製工程または蒸留工程なしに得ら
れることを示している。完全なホルムアルデヒドの反応のために必要とされる反応時間は
例１に関しては２４０分、例２に関しては１４０分、および例３、４および５に関しては
６０分であった。選択率（収率）は高く、かつ実施例１では９１．３質量％、実施例２で
は９０．５質量％、実施例３では９０．３質量％、実施例４では９０質量％、および実施
例５では９０．３質量％である。
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【００５６】
　これらの表は、要求される異性体比が、更なる精製工程または蒸留工程なしに得られる
ことを示している。反応の選択率（Ｓ）は、形成される所望の生成物（Ｐ）（ここではＭ
ＤＡの２，２′－異性体、２，４′－異性体および４，４′－異性体の合計）の物質量と
、反応したキー成分（Ｋ）（ここではホルムアルデヒド）との間の比率から、化学量論値
（ｖ）を考慮して計算される。従って、以下の式が該当する：
【数１】

【００５７】
　記載されている分の後に、使用したホルムアルデヒドの完全な反応が達成された。従っ
て反応の選択率は収率と同じである。
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