JP 5775087 B2 2015.9.9

(19) BFEHSHFF (JP) @i F & B2 (1) serm B
S 57750872
(PST75087)
(45) ¥1TH FM2T&9IFA9H(2015.9.9) (24) BB FHR27TETHI0A (2015.7.10)
(51) Int.Cl. F1
CO7C 20/149  (2006.01) CO7C  29/148
CO7C 31/08  (2006.01) CO7C  3l/08
co7B 61/00 (2006. 01) CO7B 61/00 300

MRIFEO#E 16 (£ 75 RA)

Cl HEEs $FRE2012-535457 (P2012-535457)  ||(T) 453 F4ES 500175107
(86) (22) i BEE SER224E10H 268 (2010.10.26) tSo—% - f v ar—FTaFil s a—iE
65 ERER £ 2013-508423 (P2013-5084234) L—a
43y &%\ FERR2GEEIATH (2013.3.7) TAVAERETFFHAM75234, &
Bo) ERXHEES  PCT/US2010/054134 SA, BLAb - IAE—YzAL - 7)—
B7) ERFLHES  W02011/056595 vxf 16801
87 EEAME ER235E5H 128 (2011.5.12) (74) fREA 100140109
EEMERE FERR25EE10H 228 (2013.10.22) B+ T FHRE
(31) BEHEEREST 12/588, 727 (TH RE A 100075270
(32) B5E8 ER21510A8 268 (2009. 10. 26) HEL I B
(33) BITiEXRE  RE (US) (74) fREA 100096013
B+ EBH BT
(74) fCER A 100092967
B+ EF (&
BRI
(c4) [FEADBM] FEEBOBRICL>TIE / — L EET 3 HE
GHOODODO0DO0DODOoOO0
oooooao
0000000000000 000000O00O0O0O0O000O0Do0Do0Do0o0oDoDoDoDonoon
0000000000000 000000O0O0O0O0O0O0O0DO0D0DOoDO0DOoDoDoDoDoDoooaO
0000000000000 00000000O0O0O0O0DO0O0O0DO0OoOoOoOoOoooooOan
0000000000000 00000000O000000o0o0oo0o0oo0o0o0Dononon
000000000000 000000O00O0O0O0O0O00O0D0D0o0o0DoDoDoDoDoooan
0000000000000 00000000O0O0O0OO0O0O0O0DO0DO0O0OoDOoDOoOoDOoDOoOoOaO
0000000000000 00000000O0O0O0O0O0O0O0O0O0O0OoOoOoOoooooOan
oooooooooooo
oooooo
0000000000000 0O000O0O0O0O0O0O0O0OoOoOoOooooOnOan
oooooo
0000000000000 000000O0O0O0O0O0O0O0DO0D0DOoDO0DOoDoDoDoDoDoooaO
0000000000000 000000O0O0O0O0O0O0O0O0O0DO0ONOoOoOoOoOoOoOoOoOan
oooooo
oooooo
0000000000000 00000O0O0O0O0O0O0O0DO0DO0DO0DO0DO0DOoDOoOoDOoDOoDOoOoOaO
0000000000000 0000000000O0O0O0O0O0O0O0O0O0O0OoOoOoOoooOan
0000000000000 0O0O0O0oo0Oooo0on

10

20



e e |

s e e |

[y

OO0 oDoDoocoo0oooooogoggogooooog
o0 oDoDoooOo oo ooooogoooooo

OO0 tooooooooogogooo
b O oo oDooooooooo

Oooooooooooggdg
OoooooooooogogoQgdg

|

Ooooooooooooooooooooodg

O0Ooo0oooao

Ooo0ooooooooooooogooao

OO0 ooooogogog

O
O

O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O

Oo0ooogoQgogooo

Ooooogogoao
Oooooogogoao

O
O
O

Ooooooogodg
OOooooogoogdg
Oooooogoogg
OooooooQgdg
OoOoooooOgoadg
Oooooogoogdg
OoooooooQgg
Oooo0ooooQgodg
OOooooogogdg
Ooooooogg
OooooooQgg
OoOoo0oooogoadg
OOooooogogg
Oooooooogdg
OoOooooogoadg
OOooooogogg
Oooooooogg
Oooo0oooQgdg
O0o0oooogdg
O Oooooao
O Ooo0oooo
O 0Ooo0oo0oo0oao
O OooOoooaog
O Ooo0oooo
O0Ooo0oo0ooao
O Oo0oooaog
O Oooooao
OOoo0oooao
O 0Oo0oo0oo0oao
O OooOoooaog
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0ooao

JP 5775087 B2 2015.9.9

gooano

oooano

10

20

30

40

50



(3) JP 5775087 B2 2015.9.9

OoOoo0ooodgdg
O0Ooo0ooood
OOoooood
OoOoo0ooood
OO0Oo0ooood
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
Oo0Ooo0ooood
OOoooood
OOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooooood
OOoooood
OoOoo0ooood
OO0Oo0ooood
OOoo0ooood
OOoooood
Oo0Ooo0ooood
O0Ooo0ooood
OOoooood
OoOoo0oood
O0O0o0ooood
O0Ooo0ooood
OoOoooood
OoOoo0ooood
OOoo0ooood
OOoooood
OoOoo0ooood
OO0Oo0ooood
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
Oo0Ooo0ooood
OOoooood
OoOoo0ooood
OoOoo0ooood

gbooboobao

O

goooaon gooooobobobobooooooogad
goooooao goooao goooobboobbobooooooogad
0000000000 DOO0OD0OO0O0O0O0D0O0ODODOT. Yokoyamall , "Fine chemicals thr
ough heterogeneous catalysis. Carboxylic acids and derivatives"O 0 OO0 O OO0
gooos.3. oo boooboooboon
0000000 00D00O0ODOdYokoyama, T.; Setoyama, T., "Carboxylic acids and deriva
tives”: "Fine chemicals through heterogeneous catalysis, 2001, 370-3790 O
ogooooao
OM.A. VanniceD DO OOOOQOOODODDDOOODODOOOOOOODODDODOAOAORachma
dy, W.; Vannice, M.A.; J. Catal. 2002, 207, 317-3300 O
gooooodoooboooooobog0obobooooboooooooooobood
0 O O Rachmady, W.; Vannice, M.A., J. Catal., 2002, 208, 158-1690 O
ocooooao
000000000000 bO0obO0ob0o00ODaogoRachmady, W.; Vannice, M.A., J.
Catal. 2002, 208, 170-1790 0 0 0O DO OO
OO0O0OD0ODDOOO0O00Rachmady, W.; Vannice, M_A., J. Catal. 2002, 209, 87-980 O
0 Rachmady, W.; Vannice, M.A_, J. Catal. 2000, 192, 322-3340 000000000
goooooooobobobobbboooo
oooooao
0Oo0o00OD0DDO0000000oo0o0o0OODDODO0D0U0O0DO0O0OoO0oDoOoOODODjerboua, Fo; Be
nachour, D.; Touroude, R., Applied Catalysis A: General 2005, 282, 123-1330 Libe
rkova, K.; Tourounde, R., J. Mol. Catal. 2002, 180, 221-2300 Rodrigues, E.L.; Bu
eno, J.M.C., Applied Catalysis A: General 2004, 257, 210-2110 Ammari, F.; Lamott
e, J.; Touroude, R., J. Catal., 2004, 221, 32-4200 Ammari, F.; Milone, C.; Tourou
de, R., J. Catal. 2005, 235, 1-90 Consonni, M.; Jokic, D.; Murzin, D.Y.; Touroud
e, R., J. Catal. 1999, 188, 165-1750 Nitta, Y.; Ueno, K.; Imanaka, T.; Applied C
atal. 1989, 56, 9-220 0 000 0DO0OOODOO0ODO
ogooooao
goooooobobobob bbb uoooooobobobbbboboo
OO000DDODO0O00000O00O0O0O0O0ODODDOOO0OO0OOOdR. TouroudeO O Dyerboua, F.;
Benachour, D.; Touroude, R., Applied Catalysis A: General 2005, 282, 123-1330
0O O Liberkova, K.; Tourounde, R.; J. Mol. Catal. 2002, 180, 221-2300 0 O O O K.

Oooooooooooao
OO0 oDooogooooogoogdg
Oooooogogooooaog
Oooooooooooaoo

O O O

O
U

Ooooooooooogogogg
O

O

Lazard O Lazar, K.; Rhodes, W.D.; Borbath, I.; Hegedues, M.; Margitfalvi, 1.L.,
Hyperfine Interactions, 2002, 1391140, 87-960 0 O O O OO OO O
ocooooao

0 M. Santiagod O Santiago, M.A.N.; Sanchez-Castillo, M.A.; Cortright, R.D.; Dume
sic, 1.A., J. Catal. 2000, 193, 16-280 U 0 OO ODODDOOOOODOOOOOOODOD
oo0o00oDD0DoODO00000o0oooooDoDoDooo0oooooooooooOaOn

oooooao
oooo0ooOoODO0O000U0O0ooOoOoOoO0DDODO0DO00DU0DO0DO0OoDOoDoODoOoODoODDODOoOOoDOoDOg

10

20

30

40



4) JP 5775087 B2 2015.9.9

000000000 Ryashentseva, M_A.; Minachev, K_M.; Buiychev, B_M.; Ishchenko,
V.M., Bull. Acad. Sci. USSR1988, 2436-24390 [

ocooooao
OKitsonDOOOOOoDOOoOOoOooooOooooDoooooDoooooooogooooodd
oo0oo0oDoDDoDO0OO000O0O0Oooo0o0O0oo0DDDODO0DO00DO0DO0O0OoDOoDoDoODoDoODDOoODOoOOoDOoOO
Oo0O00D0DO0OKitsonD O O0O0OoQoQOOoOO0OD0ODDODO0ODO0DO0DO0DO0OooooooDooDoooood
0000000000000 o0Do0Do00o0oooDoO0dKitsonD0ooooooooooad
oo0oo0DoDDoDO0OO000O0O0o0oooo0Ooo0DoDDoODOo0DO00DO0DO0o0oooDoDoDoDoODoDoOoDoOooOog
oo0oo0oDoDDODO0OO000O0O00ooQooOo0O0DDODO0D00DU0DO0o0OooDoODoOooDoODDOoDOoOOoDOoOg
0000000000000 oooo0oDDoDDoDOoo0oo0oo0ooooao

oooooao

O Malinowskil 0O Bull. Soc. Chim. Belg. (1985), 94(2), 93-50 0 000000000
oo, 00000b0O00O0o00, 000000000 DOO00OO0ODOODODODODOOBDO
Oo0o0o0oDDoDOo0oO0ooOooooooooooOoao

ocooooao
oooo0ooOoODO0O000U0O0ooOoOoOoO0DDODO0DO00DU0DO0DO0OoDOoDoODoOoODoODDODOoOOoDOoDOg
0000000000000 00D00000DO0OO0O000D0DOdLoessardd , Studies in
Surface Science and Catalysis (1989), 19880 [0 , 48(Struct. React. Surf.), 591-6
ooO O

ocooooao

000000000 0000O00OHIndermand O Hindermannd , J. Chem. Res., Synopses
(1980), (11), 3730 odo0oDoOooo0ooDooooUooDoDoDOooooDoooao

O
O
O
O
O

goooooooooboooooao

oooooood

oooooaod

oooooo

0o0o0oDoooooDooooooooooaon
oo0oooooooDooooooooooaon
goooDoOooobooOooboogooono
ooopoooooboooobooboooono
00o0oDoooooDooooooooooaon
gooooOooobooogdobooooogoao
gooooooobooOoobooobooogono

ooooood

oooooaod

0000000 OdVYokoyama, T; Setoyama, T, "Fine chemicals through heterogeneous
catalysis'O "Carboxylic acids and derivatives'™, 2001, 370-379
00000000 Rachmady W.; Vannice, M_A.; J. Catal. 2002, 207, 317-330
0000000 0Rachmady, W.; Vannice, M.A., J. Catal., 2002, 208, 158-169
00000000 Rachmady, W.; Vannice, M.A., J. Catal. 2002, 208, 170-179
00000000 Rachmady, W.; Vannice, M.A., J. Catal. 2002, 209, 87-98
0000000 0dRachmady, W.; Vannice, M.A., J. Catal. 2000, 192, 322-334
0000000 O0ODjerboua, F.; Benachour, D.; Touroude, R., Applied Catalysis A:

General 2005, 282, 123-133

00000000 Liberkova, K.; Touroude, R., J. Mol. Catal. 2002, 180, 221-230
0000000 ORodrigues, E.L.; Burno, J.M.C., Applied Catalysis A: General 200
4, 257, 210-211

0oo0ooo0o0odoAmmari, F.; Lamotte, J.; Touroude, R., J. Catal., 2004, 221, 3
2-42

O0oDOooOoo0oogoAmmari, F.; Milone, C.; Touroude, R., J. Catal. 2005, 235, 1-9



(5) JP 5775087 B2 2015.9.9

000000000 Consonni, M.; Jokic, D.; Murzin, D.Y.; Touroude, R., J. Catal.
1999, 188, 165-175

0000000 0O0O0D0Nitta, Y.; Ueno, K.; Imanaka, T.; Applied Catal. 1989, 56, 9-2

2

000000000 Djerboua, F.; Benachour, D.; Touroude, R., Applied Catalysis A
: General 2005, 282, 123-133

000000000 Liberkova, K.; Touroude, R.; J. Mol. Catal. 2002, 180, 221-230
000000000 Lazar, K.; Rhodes, W.D.; Borbath, I.; Hegedues, M.; Margitfalv
i, 1.L., Hyperfine Interactions, 2002, 1391140, 87-96

000000000 Santiago, M.A_N.; Sanchez-Castillo, M.A_; Cortright, R.D.; Dum

esic, 1.A_, J. Catal. 2000, 193, 16-28

000000000 Ryashentseva, M.A.; Minachev, K.M.; Buiychev, B.M.; Ishchenko,
V.M., Bull. Acad. Sci. USSR1988, 2436-2439

000000000 Malinowskill , Bull. Soc. Chim. Belg. (1985), 94(2), 93-5
0000000 0O0ORD0 Loessardd , Studies in Surface Science and Catalysis (1989), 1

9880 OO0 , 48(Struct. React. Surf.), 591-600

O 0O 0O 0O 0O Hindermannd , J. Chem. Res., Synopses (1980), (11), 373

oo

ooDobooooaon

O
O
O

O OooOooao
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OooOooo
O Oooo
O 0Oooo
O O oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O ogo
O Oooo
O Oooo
O O0ooo
O Ooogo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo
O O0ooo
O Oooo
O Oooo
O O0ooo
O O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo

O

O

(]

OO0 oooo4dooooogogooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogodg
OO0 o0oooodUoooooggoooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooooo0ooooooooooogogdg
Ooooooooooooooooooogd
Oooooo4o0ooooogogoooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogodg
OO0 oooodoooooggooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
OooooooooooooooooooQgodg
OO0 o0oDoodUooDooo4ggoooooogdg
Oooooo4odooooogogooooogogdg
Oooooo4o0ooooooooooogoogdg
Oooooocoooooooooooooogodg
OO0 oooodoooooggooooogdg
Oooooo4o0oooooooooooogdg
Ooooooooooooooooooogodg
OO0 Oo0oDoodUooDooo4ggoooooogdg
Oooooo4o0ooooooooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogodg
OOo0oooo4dooooogogooooogdg
Ooooooo0ooooooooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogodg
OO0 o0ooDoodUooooo4ggoooooogdg
Ooooooo0oooooooooooogdg
Ooooooo0ooooooooooogogdg
Ooooooooooooooooooogd
Oooooo4o0ooooogogoooooogdg
Oo0ooooooooooooooooogdg
Oooooooooooooooooogdg

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Ooooooo0oooooo0D oo oooUoD oo oDooo0oDoDooogoggoooao
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
OJ
O
O
O
OJ
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O

Oooooooo0ooooo0o o0 oDoDooo0o oo ooooooDooogooao
e s e e e [ e ) s ) Y
OOo0oooooooooooo oo oDooUD oo oDooo0oDoDooogoggoooao
Oooooooooooo0 oo oooo0D oo oooo0oDoDooogoooao
Oooooooo0oooooo0ooDoooooDoooooooooQgogoao

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

OooooooQgoooo

I ey ey A e ey R sy [ A B

[

OOo0ooooooooooooooooogao
Ooooooooooooooooo0oogoao

I ) I A |

OOo0ooOooooU0oooooo4o0 oo oooooooDoDoogooooaog

bOooooooQgooao

OooooogogaoQg

Ooooooo0oooooo0D oo oooo0oooDooooooooao

O oooooooogoos

Do o0 ooo0ooooQg

OOo0oooo4o0ooooogogoooooggdg
Ooooooo0ooooooooooogogQgg
Ooooooo0oooooooooooQgdg
OO0 OoDooo40o0oooo4gogUooooogogdg
Ooooooo0ooooooooooogoggg
Ooooooo0oooooooooogogQgdg
Oo0oooooo0oooooooooooQgdg
Ooooooo0ooooogogoooooggg
OooDoooo0oooooooooogogQgg
Ooooooo0oooooooooooQgdg
OO0 oDoooU0o0oooo4oUogoooogoggdg
Ooooooo0oooooooooogogoQgg
OooooooooooooooooQgdg
Oo0oooooo0o0oooooooooooOgdg
OOoooooo0oooooooooooggg

Oooo0oocoogoao

oo oooooooooooogoogooao

O
O

O

O Ooogooao
O Ooooo

Oo0ooDooo4oooooog4ggooooggogoao

Ooooooooooogogs

O

O oo oooogodg

OOoo0oo0oood
O0O0o0ooood
OOoo0ooood
OOoo0ooood
OO0Ooo0oo0oood
O O0Oo0ooood
OOoooood
OoOoo0oo0oood
O 0O0o0ooood
OOoo0ooood
OOoo0ooood
O0Ooo0oo0oo0ood
OO0Ooo0ooood
OOoo0ooood
OOoo0oo0oood
OO0Oo0oooogod
OOoo0ooood

Oooooooo0oooooooooooogoogoo
Oo0OoDoogo0o4dooDoogogUoooDooggogao
Ooooooo0ooooo4ooooooggoo
Ooooooo0ooooooooooogoQgoo
Ooooooooooooooooooogoogoao

OoooooooooogogHXH

O Oo0ooooogd

Ooooooo0oooooo0oooooogQgoo

Oo0ooooooooogoOgos
OO0 ooo0ogQgoooaogos

Ooooooodg
Ooooooggogao

Oooooo4o0ooooo4ogoooooggoao
OooooooooooooooooogoQgoo
Oooooooooooooooooooogoo
Oooooo4oooooo4goooooggoao

Oo0DooooOoQgoooaod

~
[ep]
o/

DO oo oooogoQgg

OooooooooooooooooQgdg
OO0 o0Dooo40o0ooooogoooooggdg
Ooooooo0ooooooooooogoggg

Ooooooogogogoao

OooooooQgogoo

Ooooooooooooooooooogogogoo
Oo0oOoooo4dooDooggUoooDooggogoao
Ooooooo0oooooooooooggoo

Oo0oooOogogoooaod

booooooQgooo

R s s s e R [ [
Ooooooo0ooooooooooogogg
Ooooooo0ooooooooooogQgg
Oo0oooooo0oooooooooooQgdg
OO0 oDooo40o0oooogogoooooggg
Ooooooo0oooooooooogogQgdg
Ooooooo0oooooooooooQgdg
OO0 o0Dooo0oooDoooUogoooogogdg
OooDoooo0ooooooooooogoggg
Ooooooo0oooooooooogogQgdg
Ooooooo0oooooooooooQgdg
Oooooo40o0oooogooooooggg
Ooooooo0oooooooooogogQgg
Ooooooo0oooooooooooQgdg

I [ Oy |

O

O 0Ooo0oo0ooao
OoOoo0ooOodgdao

OooooooQgoo

O

Ooo0oooooooo oD goooogogooogogood

OOo0oooogogQgoooaogd

OO0Oo0oooogod
OOoo0ooood
Oo0Ooo0oo0oood
OO0Ooo0oooogod
OOoo0ooood
OOoo0oo0oood
O 0O0o0ooood
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooo

Ooooooogogogoo

Ooooooo0ooooooooooogQgoo
Oooooooooooooooooogoogoao
Oo0ooooo4o0oooogg4ggoooooggoao

Oo0DooooOoQgoooaod

JP 5775087 B2 2015.9.9

O
O

OO0Ooo0oo0oo0ood
OO0Ooo0oooogod
OOoo0ooood
O 0Oo0oo0ooao

Ooooooogogoo
OO0 oooogogogao

OoO0Ooo0Ooood
OooooooQgoao

Oooooooo0ooooooooooogogogoo

e s s e
Ooooooo0ooooogog4gogoooooggoao
Ooooooo0oooooooooooggoo
O oo ooooooogogooaOgoB
Oo0ooooo4ooooogg4ggooooggoao

Ooooooo0oooooooooogQgoo

Oo0ooooOogoooaod

10

20

30

40

50



JP 5775087 B2 2015.9.9

~
~
A

o000 oo b0 oo b oo b oo oo oOoooOood
goooooboooboooDboooDbooboDboUoboooboooDboobboo
goboboboobooobooobo0obboobboboUobto0ooUoboUooDboUobboo
goddooooooodooooooobobooboob oo b oo b oo bobooooOood
goodoooooooooodobooobooboob0oobooboobooooood
goboooobooobooobo0oboboobboUobooUoboUooDboUobboo
goddooooooodoooooooooobooob0ooboob oo boDooooOoon
oo oboob oo oo b oo bbb ooboooog
gooooobooobooobo0obobooboDboUob0ooUoboUooDboUobboo
gddoooooooooooooooooooooboooboobooboooooOood
oo oooobuoobuooooooa

ogooooad
goboboboobooobooobo0obboobboboUobto0ooUoboUooDboUobboo
goddodooodoooooooooobooobooobDooboob oo boooooOoon
goodoooooobooobuoobooboboooaa
00D0,00,00,00,00,00,04,
goddooooooooooooooooooooobooboob oo boooooOoon
g0 oob oo oo b oo b oo ooboooOood
goboooobooobooobooooDbuoooboboooao

goboooo

gooao

0'0055(3»251:4-1.?51#}5 0.0E.

gooooo !

oodoooooooooa

oo uoooooooooooooooooao
goodooooooooooobooobooboobooboobooboooooodd
goboboboobooobooobo0obboobboboUobto0ooUoboUooDboUobboo
goddodooodoooooooooobooobooobDooboob oo boooooOoon
gooooooooooooooooobooboobooboobooboooooodd
goboooobooobooobo0oboboobboUobooUoboUooDboUobboo
oo

gooooad
gooooobooobooobo0obobooboDboUob0ooUoboUooDboUobboo
goboboobuooobuooobo0obboobboUobtoooboUooDbUoUobboo
gddouooooobooobuooboooa
000,00,00,00,00,00,00,0;,
gobooboobooobooobooboboobboUobtoooboooboobboo
goddodooodoooooooooobooobooobDooboob oo boooooOoon
oo oboob oo oo b oo bbb ooboooog
gooooobooobooobooboboobbooboooboooDbooboboo
godo0ooooooooooooboao

gooooad

oooao

0«'{’055&3‘25”*1"?5W}S 0.05.

oooooad

gbooboooooboobao
ooooooooobooooobooooooboobooboooobooboooobooooobooo
0000000000000 D00000O00D000O0O00DO0ODOooDooooo®o0

10

20

30

40



(8) JP 5775087 B2 2015.9.9

00000000000 000000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
000000000000 0000000D000000D0000000000000000
Dooooooao

oooooao

000000000000 0000000D000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
00000000000 00000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
000000000000 00000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
000000000000 0000000D000000D0000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
oooO0o0O0O00O0O0O0O0, 0000, 000,0,00000,0,00000000
00000000000 00000000D0000000000,0000,000,0
., 000,0,00000,0,0000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
O

oooooan

00000000000 000000000000000000000000000000
000000000000 0000000D0000000000000000000000
00000000000 00000000000000000° 000000000000
00000000000 00000000000000000000000000000
000000000000 00000000000000000000000000000
0 O O Saint-Gobain NorPro $S$611380 0 0 0 00 0000000000000 O0000O
00000000000 000000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
000000000000 0000000D000000D0000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000
000000000000 0000000D000000000000000000000
00000000000 000000000000000000000000000000

0 Saint-Gobain NorPro SS611380 0 0 0000 O O0O0ODODOCOOODOOODOODODOOO
000000000 DO saint-Gobain NorPro SS611380 0 0 00 0D0OOOOODODOOOO
0o0o0oDooo0oooDoooo0ooDooooooDoooo0oDoDoDo0ooDoDoooo0oDood
ooooDoooooooooooDoooooooooao

0000 F. Delannayld , "Characterization of Heterogeneous Catalysts'™, 1110 : Mea
surement of Acidity of Surfaces, p.370-404; Marcel Dekker, Inc., N.Y., 198400
O000O0C.R. Brundle, C.A. Evans, Jr., S. Wilson, L.E. Fitzpatrickd , "Encyclope
dia of Materials Characterization", 12.40 : Physical and Chemical Adsorption Mea
surements of Solid Surface Areas, p.736-744, Butterworth-Heinemann, MA 19920
O000O0G.A. Olah, G.K. Sura Prakaskd , "Superacids'; John Wiley & Sons, N.Y. 19
850

gooooo0oooobDoOoooboodobDboogUoboogoboopoooa
ooooDoo
0o0o0oDooo0oooDoooooDooooooDoooo0oDooDooooDooooooodd
0000000 O0oDO0oDoDO0DbOO0OO0O0O0ooDOooDOoD0DOD0OadeFEF. Delannayd , "Characteriza
tion of Heterogeneous Catalysts™, 1110 : Measurement of Acidity of Surfaces, p.3

10

20

30

40

50



9 JP 5775087 B2 2015.9.9
70-404; Marcel Dekker,
oooooao
0000000000000 00000000000000000000o0o00® 000
0000000000000 00o0o0DO0oDO0oo0DO0DoDO0D0DOoOO0D0OdDadaoSaint-Gobain N
Ssel13s U D DO U0DO0UDOoOOoUd0U0OoDDOoOoUOU0DoDoDOooooDoDoOoooOoaon

Inc., N.Y. 19840 0D OO0 O0O0O0ODODOOOODOO

o
=
3
-
o
T
wn
>

O

sy s e e ey [
Ooooooooooooo0o oo oDooo0D oo oooo0ooooDoDoDoOo0oooDoooooooogQgo.
s s e e e e e A e s e e e s e Y o
[ s e e e e s e [ o
ey s e e [y o
Oooooooo0oooooo oo oooooDoDoDoooooDooooooDoooooooooOoQgd

oooobOoooobooooooobooooooon

O

OOoooooggdg
OoooooogQgodg
OooooooQgdg
OOooooogogdg
Oooooogogdg
OoooooogoQgdg
OoOoo0ooodgadg
OOooooogogdg

O Ooo0ooogoao
OOoo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0O0Oo0ooog
O Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0Oo0oo0ooao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O 0Oo0Ooooao
O Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0Oo0oo0oo0oao
O Oooooao
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O 0Oo0oooo
OOoo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0OoO0Oooo
O Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O0Oo0oo0ooao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao

OO0 oDoooo4QoooDooggoooao
Oo0oooooo0ooooogogogogoooo
Oo0oooooooooooogogoooaoo
OO0 Do oogog Qoo oDooggoooao
OO0 oooooo0ooooogogogoooo
Oo0oooooo0ooooogogooooo
Oooooooooooooogoooaoo
OO0 oDoooo4o0oooDoogoggoooo
Oo0oooooo0ooooogogogogoooo

O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOooooogod
OOoooood
Oo0Ooo0Ooood

O

|

O Oooo

oooo
oooo
oooo
oooao
oooo
KitsonO
oooo

OO oo ooogogoao

Oooooooooooogogogoooao
Oooooooooooogogoooaoo
OOo0ooooooooooogogoooab-o
Oooooooooooogoggoooao
Oooooooooooogogoooaoo
Oo0ooooooooooogoooao
Oo0DoDoooUogooDooggoooao
Oooooooooooogogoooao
Ooooooooooooogogoooaoo
OO0 oDooogogUoooDooggoooao
Oooooooooooogoggogoooao
Oooooooooooogogoooaoo
Oo0ooooooooooogoooab-o
OoDoDooo4ogooDooggoooao
Oooooooooooogogoooaoo
Oooooooooooogoooaoo
OO0 oDooo0oUoooDoogoggoooao
Oooooooooooogoggoooao
Oooooooooooogogoooaoo
Oo0ooooooooooogogoooab-o
OooDooooooooggoooao
Oooooooooooogoooao

OO oo ooogogooo
Oo0ooooooooooogogoooao

OOoo0ooood
O 0O0ooood

OOoooood
OoOoo0oood
O0Oooooogod
OOoo0ooood
OoOoo0oood
Oo0Ooo0Oo0oood
OOoo0oooogod
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOoo0oooogod

OOoooood
OO0Ooo0ooood
OOoo0ooood
OOo0ooood
OoOoo0ooood
O O0Ooo0ooood
OOooooodg
OoOoooood
O 0O0o0oooodg
OOoooood
OOoooood
OOoo0ooood
O O0Ooo0oooodg
OOoo0oooodg
OOoooood
O 0O0oooodg
OOoooood
OOoooood
OOooOooood
O Ooo0ooood
OOoo0ooood
OOoo0ooood

O 0Ooo0oooao

O 0Ooo0ooOoo0oao

O Ooo0oooao

O Ooo0oooao

O O0oo0ooo
O OoOgooo
O Ooooao
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O Ooogooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao

O 0Ooo0ooo0oao

OoOoo0oOgogano

O Ooo0oooao

O Ooo0oooao

O 0Ooo0ooOoo0oao

O Ooo0oooao

O 0Ooo0oooao

O 0Ooo0ooo0oao

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) e e A A A

e s e e e [ e s Y Iy

ey s ey e e e sy [y [ |
OoOoooooo0 oo oOoc o0 o0 oD oo o0 o0 oo oo oo oo oDo o0 oo oD oo o0 oo oDoo o0 oo0oooogg

el i R |

OooooooogoQgooao
OooooooooQgooao
OO0 ooDoooggogoao
Ooooooogoggooao
OooooooooQgooao
Ooooooooogoooao
Oooooooggogooao
OooooooogoQgooao
OooooooooQgooao
OO0 ooDoooggogogoao
Oooooooogogogooao
OooooooooQgooao
Ooooooooogoooao
Oo0ooooogoggogooao
Oooooooogogoooao
Ooooooooogooao
OO0 oooooggogooao
Ooooooogogooao
OooooooooQgooao
OO0 ooDoooggogoao
Oo0ooooogoggooao
OooooooogooQgooao
Ooooooooogooao
OO0 oooooggogooao
Ooo0ooooogoQgooao
OooooooooQgooao
OO0 ooDooggogoao
Ooooooogoggooao
Ooooooooogooao
Ooooooooogooao
Oooooooggogooao
OooooooogooQgooao
OooooooooQgooao

O O0Oo0ooood

OOo0oooooggogao
OoooooogogQgoao
Oooo0oooogoQgoao
OO0 oooogogogao
OoooooogQgoao
OoooooogogQgoo
OoOoo0o0oooQgoOoao
OOooooooggoao
OoooooogQgoao
Oooo0oooogooQgoao
OO0 ooooggogao
OoooooogQgoo
OooooooogogoQgoo
OoOoo0oo0oooOgoOoao
Oooooooggoao
OoooooogQgoo

I [ o [

O Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O o0Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Oo0oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0ooo
O Oooo

Oooooodgogoao

O OooOooo

O Oooo

Oooooogogooao
OoooooOooOooao
OoDooo-gogoao
Ooooogogooao
OoooooQogogooao
OoooooOoogooao
Ooooogogoao
OoooooQgogooao
OoooooOooOooao
Ooooogogoao
Oooooogogooao
OoooooOogogooao
OoooooOooOooao
Ooooogogooao
OoooooQgogooao
OoooooOoogooao
Ooooogogoao
Ooooooogogooao
OoooooOooOooao
OO0 ooo-gogoao
Ooooogogooao
OoooooQgooao
OoooooOoogooao
Ooooogogoao
OoooooQgogooao
OoooooOooOooao
Oo0ooogogoao
Ooooogogooao
OoooooQogogooao

O0Ooo0Oo0ooa.o
OOoo0oooog
OOoo0oooaoo
O0Ooo0oooa.o

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O

O 0o oo

I [ o [

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O

(10)

Ooooooogoao
Ooooooggogao
Ooooooogoo
OooooooQgoo
OO0 oooogogogao
Ooooooogogogoo
OooooooQgoo
Ooooooogogoo
Oooooogogogao
Ooooooogogoo
OooooooQgogoao
OO0 oooogogogao
Ooooooogogoo
OooooooQgoo
Oooooooogoao
Ooooooogogogo
Ooooooogogoo

O

|

|

JP 5775087 B2 2015.9.9

O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O I R [ A O |

O oOooo
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
(]

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) e e A A A

e s e e e [ e s Y Iy
e

e e e A [

O Ooooo
O oOoooo
OoOoo0ooo
O 0OoOooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
OoOoo0ooo
O 0Oooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O Ooooo
O oOoooo
OoOoo0ooo
O O0OoOooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao

Ooooooogogogoao
Oooo0ooogoogogoao

OO0Oo0oooaog
O0Ooo0oooao
O0Ooo0o0ooao.o
OO0Oo0oo0ooog
O0Ooo0oooaog
R B
O0Oo0Oo0ooa.o
O0Ooo0oooaog
O0Ooo0oooaoo
O0Ooo0o0ooao.o
O0Oo0oo0ooog
OOoo0oooao

O0Ooo0oo0ooa.o

]
O
]
O
O
O
O
O
O
O
]
O
O

Ooooogogoao

O Oooo

OooDoooooooogogogao
OoooooooooogogQgoao
Ooooooooooooogogoao
Oo0DoDoooooooogogogao
Ooooooooooogogoao
OoooooooooogoQgoao
Oooooooooooogoao
OooDoooooooogogoao
OoooooooooogogoQgoao
Oooooooooooogoao
Oo0oDooogoooooggogao
Ooooooooooogogogoao

O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]
O
O
(]
O
O
O
(]
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OoOoo0oooao

[

O

O Oooo

Ooooooogoogoao
Oo0Dooogogoao
Ooooogogooao
Ooooooogoogogoao

O0Oo0oo0ooao
O0Oooooaog
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O 0Oo0oooao
OOoo0oooao
O0Oo0oooao
O 0Oo0oo0ooao
OO o0OoOoof

O O0ooo

O O ogo

O Oooo

O Oooo

O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
OJ
O

O 0Oooo

O Oooo

O Oooo

O 0Oooo

O O oo

O Oooo

O Oooo

O 0Oooo

|

Ooooooooooodg

1)

gono

O 0Oooo

O 0ooo

Oooooooooooogooao
Oooooooooooggoao
OoooooooooogooQgoao

O Oooo

O Oooo

O Oooo

O0Ooo0oooaoo

Oooos

O Oooo

O
[
O
O
OJ
O
O

O O0ooo

O O0ooo

Oooooooooooogodg
OO0 oDooo4gogooooogdg
Oooooooooooogdg
Oooooooooooogodg
OO0 o0Dooo4gogooooogdg
Oooooooooooogdg
Oooooooooooogdg
Ooooocooooooogod
OO0 oooogogooooogdg
Oooooooooooogdg
Oooooooooooogodg
OO0 oooo4gogooooogdg
OooDooooooooogdg
Oooooooooooogdg
Oooooooooooogod

O Oooo

O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo

|

O Ooogo

O Oooo

O Oooo

o O O0ooo

O 0Oooo

O

Ooo0ood

O

O oOood

|

O Oooo

O Oooo

O Oooo

O 0Oooo

JP 5775087 B2 2015.9.9

O
O

O O0ooo

O O0ooo

O
O

O Oooo

O Oooo

gbooooogan

O

O Oooo

O Oooo

O O0ooo

O O0ooo

O 0O oo

O O oo

O Oooo

O Oooo

O Oooo

O Oooo

O 0Oooo

O Oooo

O

Oooooogooooaog
Oooooooooooogdg

O 0Oooo

O 0Oooo

|

Ooo0oooooooOoao

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

[ s [ [y

e ) e A A A

s e e e e s e e

O
O
O

Oo0oooogodQgooao

[ s ey v s e e oy e e o B

Ooooooodgooao

O B

O

Oooooooo0ooooooooooooo0oooDooooooooogooao

O 0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo

OoDoooogooood
Ooooooogoooodg
Oooooooooood
OO0 oDooogog4gooood
Oooooogogooood

OO0 ooDoogogooooogogooao
OOoooooooooooogogogogooao
Ooooooooooooogoogoooao

Ooooooggogao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoo
OooooogQgogao
Ooooooogoggoo
OooooooQgoo
Oooo0oooogoo
Ooooooggoao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoo
Ooooooggogao
Ooooooogoggoo
OooooooQgoo
Oooo0ooooogoo
Oooooogoggoo
OooooooQgoo
Oooo0oooQgoo
Ooooooggogao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoo
OO0 oooogQgogaog
Ooooooogoggoo
OooooooQgoo
Oooo0oooQgoao
Ooooooggogao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoo

O

OO0 Do ooogQgooooogogogog
Oo0ooooooooooogoggogo
OO0 oo oooooooooQgogoo
Ooo0oooooooooooQgogoao
OO0 oDoooogoooooogoggogoog
Oo0oDoDooooooDooogogogoo
oo oooooooooooQgoogoo
OO0 Do oDoogQgooDoooggogog
OO0 ooDoooooooooggogo
OO0 ooooooooooogoQgogoo
Ooo0ooooooooooooQgogoao
OO0 ooooogooooooggogoog
Oo0oDoooooooDooogoQgogoo
OoooooooooooooQgoogoo
OO0 oDoooogogoooooggogog

Ooo0oooQgooo

[

O

Oooooooooood

Oo0ooogoQgooao
oo ooooogogog

O

|
m]

O
O

Ooooooogoooood
OO0 oDooogo4gooood
Oooooogogooood
OoooooOoooood

(12)

gono

Ooooooooogoogoo

O

O

OoDoooogoQgooood
Ooooooooooodg
OoooooOoooood

O
O
OJ
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O

OO0 ooooogogog

O

O

Oooooogogooood

oo oo oooodg
oo o ooooodg
OO0 0o ooogQgooooogogogog

O O0Oo0oooo
O 0Oo0oo0ooao

oo oooooogoogo

O

O

|

Ooooooooooogog

O

OoDoooogooood
Ooooooogoooodg

OO0 oo ooooooooogoggogoog
Oo0oDoDooooooooogoggogoo
OoooooooooooooQgogogoao
OO0 oo ooogogoooooggogog
Oo0ooDooooooDooogogoo
oo ooooooooooooQgogoo
OO0 Do ooogQgoooooggogog
OO0 ooDooooooDooogoggogog
OO0 oo oooooooooQgogoo
Ooo0ooooooooooogoogoao
OO0 oDoooooooooogoggogoog
OO0 oo ooooooDooogogogoo
oo oooooooooooQgogoo

JP 5775087 B2 2015.9.9

O
O

Ooooooooogoogoo

O

O

O
O

OO0 oDooogog4gooood

uoof

O

oo ooooogogooQg

O

O

O

Oooooooooood
OO0 oooogooood

O Ooo

0

OO0 ooooogd
O Oo0ooooogdg
O o0oooooogdg
OoOooooood
O Oo0oooogd
OO0 ooooogdg
Ooooooogodg

O
O

OoooooggQg

O
O

Ooooooogooood
Ooooooogoooood

gooaod

O

O

OO0 ooooogogog

O

O

O

Ooooooogooood

O

I [y [y |

o o

(]

10

20

30

40

50



I ey e e e ey e s e e A [ Y Iy

OooooQgooo

OoOoooooo0ooooo oo ooDoooo0oooDooooooooao

Ooooooo0ooooooooooogQgod

e ) e e A A A |

Oo0ooooo4oooooo4ogooooooggX
Oooooooooooogoooaoo

O Ooo0ooooaog
OOoooooao
O Ooo0oo0oooao
O Ooooooaog
OOoooooao
OOoooooao
O 0O0o0ooooaog
O 0Ooo0oooo
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0oo0oo0oao
O OooOoooao
O 0Oo0oooo
O 0Ooo0oooao
O O0Oo0oooao
O Ooo0oooo
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0ooO0ooao
O Oo0oooo
O 0Oo0oooo
O 0Oo0oo0oo0oao

O
(]
O
O
O
O
]
O
O
O
O
O
(]
[
O
O
O
O
O
O

O
O
O

O Ooo0oooo

Oooooooggooo

O o

OooooooooooooooooogogoaoQg
Ooooooooooooooooooogogoao

OOooooogogooao

O 0Oooo

L R I B

O O0oooodg

Oooooooooood
Oooooggogoo

OoOoo0ooogdg

O Oooo

O o
Ooo0Oo0oooOodg

O

OOoo0ooood

Oooooo4o0oooooQgooao

Ooo0oooOooOooo
OooooogogogH

Oooooooogoooao

O O oo

OOoooood
O0ooooogogdg

I O o Y

oo
OoOooooogdg

Oo0O0o0oooQgodg
OooO0Oo0ooood

O

O O0Oo0ooood

Ooooooogogogooao
Ooooooogooooo
Ooooooooogoooao
Oooooogogooao
OoooooogoQogooao

O 0Oooo

Oooooo4o0ooooogooao

Ooooooo0ooooogooao

OooooooooooogoOooao

O 0o oo

O o
OoOoooooQgodg

O

Oo0oDooo4ogooooogoggooao

OooooogoQgoge

OoooooogQgdg

O 0Oooo

O o
OO0o0oooogdg

OoOo0oooogdg

O

OoO0oo0oo0oood

Oooooooooooogooao

OO0 oooogogooao

O Oooo

Oo0oDooo4dgooooogodgogooao

OOoooood

Ooooooo0ooooogooao

OoooooQogogXe

OooOoov oo

O

|

O 0Ooooo

O o

O

OoooooogoQgoQg

(13)

O0Oo0Ooo0ooao
O 0Ooo0oooao

OO

Oooo0ooooogogooao
Oooooogogooao
Ooooooogogogooo
Oooooooogoogooao

OooooooooooogoOooao

Ooooooggoge

OOooooogogdg

O Oooo

Ooooooo0ooooogooao

O0Ooo0Oo0ooao

[

Oooooooooooogooao

O
O
O
O
O
O

O g

[ !

OOooooggdg

O o

O

Oo0oDooo4dogooooogogogogoao

OooooogoQgogRe

OOoo0oooo
OOoo0Oooaoo
OOoo0oo0ogao

OO oo

Ooooooogogogoooao
Oooooooogooo
Ooooogoooogooodg

Oooooogoggdg

Oooooooooooogooao

Oooooggaog:e

Oooo0oogogood

O O

OoOoooogQgQg

O o

O

Oooooo4o0ooooogoggooao

O0Ooo0oooao

Ooooooogogogooo

Ooooooo0oooooQgooao

JP 5775087 B2 2015.9.9

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

00000000000
00000000000
,00000,0,00
000000000, O
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
000000000, O
00000000000
,000,0,0000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
., 0000,000,0
00000000000
000, 0,00000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000
00000000000

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

o000 ooco o0 oooooooooo

OooocooooOooooooooooooooooooooooOoadd
e [ sy I [y

A e e e Y B

e e e e e B e s e [y [ |
Ry e e sy R s [y [ |
OooOoooocoo0 o0 oo oc o0 oo oo o0 oo o oo oo oo oDo o0 oo oD oo o0 o0ooDoDoo0 o oo oooQgog

e s e s e e s s e e e Y o A

OOoo0oooo
O0Ooo0oooao
O 0Oo0oooo

OOooooogogdg
Ooooooogg

Ooo0oooooo0oooooo0DooDoooo0 oo ooDooooDoDoogoQgoao
Ooo0oooooo0 o oo ooo0o0 oo oooo00 oo oo oo0 oo oogoQgoo
OO0o0oDooddUoooooddUoooouooUdUoooDooUUoUUooDooggogao

OOoooooao
O 0O0o0ooooaog
O Ooooooaog
O Ooo0ooooao
O Ooo0oo0oo0ooao
O Ooo0ooooaog
OOoo0ooooo
OOoo0oo0oooao
O 0O0o0ooooaog
O Ooo0ooooaog
OOoooooao
O Ooo0ooo0ooao
O Oooooaog
O Ooo0ooooao
O Ooo0ooooao
O O0Oooooaog
OOo0ooooao
OOoo0ooooao
O 0O0ooooaog
OOoooooaog
OOoo0ooooao
O Ooo0oo0oooao
O Ooooooaog
OOoooooaog
OOoooooao
O 0O0oOooooaog
O Ooooooaog
O Ooo0ooooao
O Ooo0oo0oo0ooao
O Ooo0ooooaog

OO0 o0ooooo4o0 oo ooo o0 oooogogoo
OO0 oooooo0 oo ooo o0 oo oogoQgoo
Ooo0ooooooo0ooooooooooogogogogoao

OO0 ooooogogooao
oo ooooooQgooao
Ooooooooogooao
OO0 ooooogogoao
oo ooooogooao

O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Oo0oo0oo0oao

O
O
O

O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OOooooogogoao

O
O
(]
O
O

O
O
O
O
O

Oooooogogoao

OoOoo0o0oogogoao

OO0 oo0ooodogoao
OooooogoQgoao

Ooooooogoogoao

OooooooQgog
OoOooooogoadg
OOooooogogg
OooooooQgg
OooooooQgodg
OOooooogogg
Oooooooogg
Oooo0oooQgg
OO0 oooogdg
Oooooogogdg
OooooooQgdg
OoOooooogadg

O
O
O
O
O
O
O

(14)

OoOoo0oooogooOooOoao

OooooogoQgoao

Oooooogogoao

Oooo0ooogoogoao

OO0 oooodgogoao

OooooogoQgoao

Oooo0ooogogooao

O
O
O
O

O
O
O
O

Oooooogoooogoo

Oooooogogoao

Ooooooogogogoao

JP 5775087 B2 2015.9.9

OOoooooo
OOoo0oo0oooao

OOoo0oooogoogoao
Oooooodgogoao
OooooogoQgoao
Oooo0oooogoogogoao
OO0 oo0ooodogoao
OooooogoQgoao
Ooooooogoogooaoo
Oooo0oocoogoao
Ooooogogoao
Ooooooogogogoao
Oooo0ooogoogoao

O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo

O O

O O O
O O O
O O O
O O O
O O O
O O O
O O O
O O O
O O O
O O O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

OoooooooooooQgooao

Oooooooo0o0ooooo0o o0 oo oooooooDooooooDooogooao

OO0 oDooo4dgooooogogogog
Oooooco4ogooooogoggogoao
OooooooooooogQgogoao
Ooooooooooooogogoao
Oo0ooooo4gogooooogoggogaog
Oooooooooooogogoao

Ooo0oo0ooood
OOoo0oooogd
OoOoo0oooogd
Oooo0ooood
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Ooooooogod
Ooo0oo0oood
OOoo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oood
Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0oooogd

OO0 Do oDoo4QgooDooogogogoao
OO0 ooooooooooogoggogooao
OO0 oDoooooooooogoogooao
oo ooooooooooogoogooao
OO0 ooooo4gogooooogoggogoao
OO0 ooooooooDooogogogooao
oo oooooooooooogooao
OO0 Do ooo4g0gooDooogoggogoao

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Oooooooooogogoogogoao

Oooooo4o0ooooogoggooao

Ooooooo0oooooQgooao
OoooooooooooOgooao

O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OooDoogooooooggogao

OoooooooooogogQgoao

OoOoo0ooood
OO0Ooo0ooood
OOoooood

O
O
O
O
O
O
O
O
O

OoooooooooooQgoao

Oo0oDoo4oooooogQgogao

Ooooooooooogoggg

O

O
O
O
O
O
(]
O
O
(]
O

OOooooao

O Ooo0oooao
OOoo0oooao
O 0Oo0oo0ooao
O Oooooao
OOoo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O OooOoooo
OOoo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0Oo0oo0ooao
O Ooo0oooao
OOoo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O Ooo0oooao
OOoo0oooao

O
O
O
O

R B
O0Oo0Oo0ooa.o
O0Ooo0oooaog
O0Ooo0oooaoo

O
O
O
O

O
O
O
O

O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O oOoooo
O oOoo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O

O O

OOoo0oooao

O 0Ooo0oo0ooao

O Oooooao

OOoo0oooaoo

O0Ooo0oo0ooao

O OooOoooo

OOoo0oooao

O0Ooo0oooao

(15)

O

O 0Oo0oo0ooao

oo
o

O
O

O O
O o

O

O
S i R | O

OooOoo0ooood
OOoo0oooogd
Ooo0oooogod
Oooo0ooood
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogd
Ooo0ooogd
OooOoo0ooood
OOoo0oooogd
Ooo0oooogd
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogdg
Oo0oo0oooogd
Ooo0oo0oood
Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0oooogd

O
O O OO

O Oooooao
OOoo0oooaoo

O
O
O
O
O
O
O
(]
O
O
(]
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O 0Ooo0ooao

O 0Ooooo

O
O

O
O
O

O0Ooo0oo0ooao

O Ooo0oooog

O 0Oooo
O 0Oooo
OO oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo

OOoo0oooo

O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O

OOooo 90
OO oO0ooo
O Ooooo
O Ooooo

O

0O

O O o

]

O

JP 5775087 B2 2015.9.9

gono

O
O
O
O
O
O

O
O

10

20

30

40

50



S e s e e e sy [ |

Ooooocoo0ooooogoao
OoooocoooooooQgoao

e [ e s s [ |

OO0 O0Dooo0o40ooooooUogooooogdg
Ooooooo0ooooooooooggg
Ooooooo0oooooooooogQgdg
Oo0oooooo0oooooooooooQgdg

I I I A |
OoooooooOooooooDoooooooooooooogoood

Ooooooo0oooooo0D oo oooo0oooDooooooooaono

OoooooooooooooooDooooooooooooooao

O
O

]
O

O

b oo oooogog Bo
0O

O OooOooo
O 0Ooooo

s s s e e e e e e |

O

OO oo ooogdg
OooooooooooooooooQgdg
OO0 O0Dooo0o40oooDoo4gogUooooogdg
Ooooooo0oooooooooooggg

Ooooooo0ooooo4o00 oo oooooooDoDoooooooaog

Oooooooo0ooooo oD ooDooooooDooooooooao

s s s e e e e e e B |

Oooooo4ooooooo0 oo oooooooDoDooogogooooaog

bOooooooQgooao

OooooogogaoQg

O Ooooo
O Ooo0ooo
O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O Ooo0ooo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooo0gooo
O Ooooo

Ooooooooooooooooogogoao

OoO0oooogooOoooaoo
Oo0oooogoggoooao
Oo0ooooQgoooaoo
Oo0oooogogoooaoo
OO0 ooogQgoooao
Oo0oooogogQgoooao
Oo0ooooOooQooooaoo
OoO0ooooOo0gooOoooabo

O
O
O
O
O
OJ
O
O
O

oo oDooooooQgo

OoDoooo40o0oooogogoooooggg
OooDoooo0oooooooooogogQgdg
Ooooooo0oooooooooooQgdg
OO0 OoDooo0o40o0ooDoo4oUooooogogdg
Ooooooo0oooooooooogoQgg
OoooooooooooooooogogQgdg
Ooooooo0o0oooooooooooOgdg
Ooooooo0ooooooooooggg
OooDoooo0oooooooooogogQgg

I B s Iy |
OoOoo0ooood
OO0Ooo0oooogd
OoOoo0oooogod
Oooo0ooogod
OO0o0oooogod
OoOoo0oooogd
OoOoo0oooogod
OoOoo0oood
OOoo0oooogd

Oooo0ooogoao
Ooooooggogao
OoooooogoQgoo
Oooo0ooogoao
OOooooogogogao
Ooooooogogoo
Oooo0oooQgoo
Oooooooogoao
Ooooooggoao
OoooooogoQgoo
Oooo0ooogoao
Ooooooggogao
Ooooooogogogoao
Oooo0oooQgoo
OO0 oooogogogao
Oooooogoggoao
OooooooQgoo
OoOoo0ooogoao
Ooooooggoao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoo
Oooooogogogao
Ooooooogoggoao
OooooooQgoo
Oooo0ooogoao
Oooooogogoao
OooooooQgoo
Oooo0ooogoao

(16)

O Oo0oooogd
O o0oooooogdg
Ooooooogodg
O Ooooooogdg
Oo0oooooogdg
Oooooooogdg
O 0o oooogdg
O Oo0ooooogdg

O
O
O
O
O

Ooooooooogooao
OO0 ooooggogoao
OoooooogQgooao
OooooooooQgooao
OO0 oooooggogoao
Oooooooggogooao
OooooooogogoQgooao
Ooooooooogoooao
OO0 ooooggogoao
Oooooooogogogooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoooggogoao

O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0ooo0oao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0ooao

0O

O OO
OJ
O

O
O

O

O 0Ooooo

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]

JP 5775087 B2 2015.9.9

O 0Ooo0ooo

O Ooogoo

O oOooQgoo
e [ [y
OO0 o0oooogod
O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao

O
O

O Ooooo

O 0Ooo0ooo

O O0Oogoao

O
O

O
O
O
O
O
O

O Ooogooo

O
O

O 0Ooooo

good

O

O 0Ooo0ooo

O

O Ooogoo

O

O Ooooo

O

O 0Ooo0ooo

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ey [y [y |

OO0 o0DoDoogogooooogogdg
Oooooooooooogogg
OooooooooooogoQgdg
OOoooooooooooogoQgdg
Oo0ooooogogooooggg
OooDooooooooogoQgg

OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOooooogod
OOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOooooogod
OOoooood
OoOoo0oood
O0Oooooogd
OOoo0ooood
OoOoo0oood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod

I ey e e A
OoooooooOoooOoooooooooooooooooooogogoo

Ooooooo0ooooogoooao
Oo0ooooooooooogoooaobo
OoDoooo4o0ooooooggoooao
Ooooooo0ooooogogoooao
Oooooooooooogogoooao
OO0 oDooo40gooooggoooao
Ooooooo0ooooogoggoooao

O
O
O
O
(]
O
O
(]

Oo0oooooooooooogoQgdg
Oo0oooooooooooogoogdg
OOo0ooooogoooooooggdg
Oo0oooooooooooogogg
OooooooooooooogoQgdg

O Oo0oooao

OOoo0ooood
O 0O0oOoooodg
OOo0oooodg

O
O
O
O
O
O
O
O

OO0 oooogoogdg
Oooooogg

OOoo0oooao

O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo

O
O
O
O

O
O
O
O

O
O
O
O
O

OOoo0oooao
O 0Ooo0oo0oo0oao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0ooao

O
O
O
O
O

O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
OJ
O
O

O Ooooo
O 0Oo0ooOoao
O OooOooo
O Ooo0ooo
O 0Ooo0ooao
OO oOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O

O O

an

gono

O O
O O
O o

O

O
O
e S R | O

OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OOoo0oood
OO0Oo0oooogod
OOoo0oooogod
OOoo0oood
Oo0Ooo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOooooogod
OOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OoOoooood

O OO

O
OJ
O
O
O
O
O

(]
O
O
O
O
O
O

O 0Ooo0ooOoao

O OoOooo

O
O

O Oooo
O Oooo
O o0ood

O
O
O
O

O
O
O
O

O
O
O
O

O

O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo

JP 5775087 B2 2015.9.9

gbooooooooan

O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
(]

O Oooo
O
O
O
O
O
O
O

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

OoooooooooooQgoao

Oooooooooooooo0D oo oooo0 oo oooooDoDoooooooaono

OO0 o0DoDoogog4googoooogogdg
OO0 ooooooooooogogg
Ooo0ooooooooooogoQgg
Ooo0oooooooooooogoQgodg
OO0 ooooo4gogooooogogg
Oo0ooooooooooogogog

OO0 O0Dooo0o40ooooooUogooooogdg
Ooooooo0ooooooooooggg
Ooooooo0oooooooooogQgdg
Oo0oooooo0oooooooooooQgdg
OOoDoDooo40o0oooogogooooogogdg
OoooooooooooooooogogQgg

Ooooooooooooogoog

Ooooooooooogoggoao

OoooooooooogoQgoao

OoooooooooooOgooao

OooDoogooooooggogao

O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo

OoooooogoQgoo

O Ooo0ooao
O OoOooao
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooao
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooao
O OoOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O Ooo0ooao
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooao
O OoOooao
O Ooooo
O Ooo0ooo
O 0O oo

O Oooo

oo oooooooooooogooao
OO0 Do ooo4g0gooDooogoggogoao
OO0 ooooooooDooogoggogooo

O
OJ
O

O
O
O

OoooooQoooao
Oo0ooogo-gogoao
Ooooogooao
OoOoo0oooao
O0Ooo0Oo0ooa.o
OoOoo0oooaog
OoOoo0oooo
I o B
OOoo0oooog

O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Ooo

O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
OJ

Oo0oooooooooooogoQgdg
Ooo0oooooooooooogooQgdg
Oo0ooDoooogoooooggg
Oo0oooooooooooogoQgg
Oooooooooooooogogogdg
OO0 oDoDooogogogoooooogogdg
Oo0oooooooooooogogg
OoooooooooooogoQgdg
Ooo0ooooooooooooogodg
Oo0oooooooooooggg
Oo0ooooooooooogoQgdg
OoooooooooooogogoQgdg
Oo0ooDooogogooooggg
Oo0ooooooooooogogg

O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O

(18)

OoooooooooooQgaog
OO0 0o oogoguooooogg
oo ooooooooooggog
OooooooooooogoQgog
OoooooooooooQgaog
OO0 oDoDoogogooooogogg
Oo0oooooooooogog

O
O
O

O

O O o

JP 5775087 B2 2015.9.9

Oo0ooooooooooQgdg
Oo0DoDoooooooogogg
Ooooooooooogoggg
OoooooooooogogoQgdg
Oo0ooooooooogdg
Oo0oDooooooooggg
OoooooooooogoQgg
OooooooooooQgdg

O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O

o R R |
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

I ey ) e ey e e e I

e s e ) e e e e s Y
e s e e e Ry e e I
Oooooocoo0 oo oooo0 oo ooo o0 oo oD o oo o0 oo oDooo0o oo o oo o0ooooogooao

OO oOooooog
i R i R |

Oooooo4o0ooooogogoooooggdg

OOo0oDooo4o0ooooooooooggdg
Ooooooo0oooooooooogogQgg
Ooooooo0oooooooooooQgdg
OO0 o0Dooo40oooogogUooooogogdg
OooDoooo0oooooooooooggg
Ooooooooooooooooodg
Oooooooooooooooood
OoDoooo4o0oooooogoggooood
Ooooooo0oooooooooodg
Ooooooooooooooooodg
Oo0DoDooo4dgoooogog4gogoooodg
Ooooooooooooogoooodg
Ooooocoooooooooooodg
Oooooooooooooooood

O
]
O
O

0O

O Ooo0oooo

Oooooogogooao
Ooo0oooogogogooao

DO OooOgooo

DO Ooo0oooo

OO0 Ooooo40oDoDooUggUgooDoogogoooaog

OoooooQogooood
Oooooooooood
Oooooooooood
OooooogoQgooood
Ooooooogooood
Oooooooooood
OO0 oDooogoggooood

Oo0oooodgooao
Ooo0oooQgooo
Ooo0ooooOoooao
Oo0ooogoQgogoao
Oo0oooQgooo
Ooo0ooooOoooo
Oo0oOoogQgogoao
Oo0ooogoQgooao
Ooo0oooQoooo
OooOoooooOooOooao
Oo0ooogoQgogooao
Ooo0oooQgooo
Ooo0oooOoooao
Oo0oOoogoQgogoao
Oo0ooogoQgooao
Ooo0oooQoooo
Oo0DoOoogo-Qgogoao
Oo0ooogoQgogooao
Ooo0oooQoooo
Ooo0ooooOooOooao
Oo0ooogoQgogoao
Oo0oooQgooao
Ooo0oooOoooo
Oo0DoOoogogQgogoao

OoOoo0ooodg

O o0Ooo

Ooooooogooood
Oooooooooood

(19)

gono

I [y |

O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O

OOoooooggdg

oo ooooogoogooo
o o0oooooogoogoooo

Ooooooooooooooogoogoo
OO0 Do ooogogoooooggogog

O 0o oo

OooooogooQgdg

O Oooo

OoOoo0ooooQgd

OOoooooggdg

Ooooooggdg

Ooooooooooodg
Ooooooooooodg
OO0 oDooogoggogooood

O
O
OJ
O
O

O
O

Oooo0ooogoQg-g

Oooo0oo0ogoood

O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoao
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao

O
O

Ooooooogooood
Ooooooooooodg
Oooooooooood
Ooooogogogoooogod
Ooooooooooodg
Oooooooooooodg
OO0 oDooogoggogooood
Ooooooooooodg
Oo0ooooooooodg
Oooooooooood
Oooooogogogogoooogod
Ooooooooooodg
Ooooooooooood

O
O

JP 5775087 B2 2015.9.9

O
O
O
O
O
(]

O o0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O o0Ooo

O 0O oo

O Oooo

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

b O 0000000 DboDoDUUU-UUUoDoDoUoUUUUOUUoDoDoooUUUoDoDooUUooDooogogogoao

e e e e [ e [ Y Iy
e s s e s [ [y
Oooooooo0o0o xoooooooo0 o oDoooo0 oo oDooo0o oo o oo oooDoDooooo0oooogoogoao

O Ooooo
O oOoooo
OoOoo0ooo
O 0OoOooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
OoOoo0ooo
O 0Oooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O Ooooo
O oOoooo
OoOoo0ooo
O O0OoOooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O oOoooo
O oOoooo

OoOo0oo0oogooogao
O o0ooOoo0oaod

e e s e e e e s )y I A

O Oo0gooo
O 0Oo0oooo
O 0Oo0oo0ooao
O O oO0oooo
O Ooo0oooo
O 0Oo0oooo
O 0Oo0oo0oo0oao
O Oo0oooo
O O0Oo0oooo
O 0Oo0oo0ooao
O OoO0oooao
O Oo0oooo
O O0Oo0oooo
O 0Oo0oo0oo0oao
O Oo0oooo
O O0Oo0oooo
O 0Oo0oo0oo0oao
O Oo0gooo
O O0Oo0oooo
O 0Oo0oo0ooao
O O o0ooOooo
O O0Oo0oooo
O 0Oo0oooo
O 0Oo0oo0oo0oao

O oo ooogogog
O o0 oooogogoo

e s e e v e ) ey I B

OO0 oooooo0 oo ooo o0 oo oo ooOooooo

0O OooOooOoo
OO0 oooogogog
OooooogogooQg

[ I R |

e e s e e e e e s ) ey Y A

OO0 Oooooo0 oo ooo o0 oo oogoggogoooo

OO0 ooDoooo0oooooooooogodg

O Oooo

0O Ooooo

OooooooogooOgoo
O oo ooogogog
oo ooooogogoo
Oooooooogoogoo
OO0 oooogogog
Oooooogogoo
oo oooooQgogo
OooooooogooOgoao
O oo ooogogoog
OO0 ooooogogoo
OoooooooQgoogoo
O oo ooogogog
oo oooogogo
oo oooooQgogoo
O 0D oooogogog
O o0 oooogogo
oo ooooogogoo

[ I R |

O O0ooo

Oo0ooooooooooooooood

O Oooo

OO0 oDooooQo0oooog4gogoooogodg

O Oooo

Ooooooooooooooooodg

O O0ooo

Ooooooooooooooooodg

O O oo

OoDoooooooooogogogoooogod

O Oooo

Ooooooooooooooooogodg

O 0Oooo
O 0Ooo

O Oooo

Ooooooogooooao
OOoo0ooooOooOoooOoao
Oooooogoooao
Oooooogogoooaoo
Ooo0oooogooOoooOoao
OOo0Doooogogooao
Oooooogogoooaoo
Ooooooogoogogoao
OO0 ooogogoao
Oooooogogogoao
Ooooooogoogoaoo
Oooo0oocoogoao
Ooooogogoao
Oooooogogogoao

O 0ooo

O
O

(20)

O 0Oooo

O Oooo

O Oooo

O O0ooo

O Oooo

O Oooo

O O0ooo

O
OJ
O
O

Ooo0ood

|

O Oooo

O Oooo

JP 5775087 B2 2015.9.9

O O0ooo
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]

O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0ooo
O Oooo

O

O

O
O
O
O
O
O
(]

O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoo0ooo
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O Ooooo
O oOoooo
O oOoo0ooao

O
O

O
O

O
O

OO0 oooogogog
O o0oooogogoo
OoooooooQgogoo
OO0 oooogogog
OO0 oooogogoo
oo ooooogogoo
O oo ooogogog
oo oooogogooQo
OoooooOoogao

O 0Oo0oo0ooao
O 0Oo0oo0ooao

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

Ooooooooooooooooaogoo

OO0 oooodgogaono

Oooooooo0oooooo0 oo oooo0oooDooooooooogogoQgdg

I e [ A I A

e e e e e ) e e [ [ Y Iy

s e

O oo ooooooooooooogoob

Oooooooooooooo0ooooooooDoooooooooQgdg

Ooooogogoao
Ooooogogooao
Ooooooogoogogoao
Ooooogogoao
Ooooogogogoao
Oooooogogogoao
Oooo0ooogoogogoao
Ooooogogoao
Ooooogogooao
Ooooooogoogogoao
Ooooogogoao
Oooooogogoao
Ooooooogogooao
OooOoo0ooogoogooao
Ooooogogoao
Ooooooogogooao

O O o Oooooo4gogooooogogooao

OO0 ooooo4gooooooggX

O 0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O oOooo
O o0Oooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo

Oo0oooooooooooogogg
OooooooooooooogogoQgg
OO0 oDoDooogoggogoooooggg
Oo0oooooooooooogogg
Ooo0ooooooooooogoQgdg
OoOo0oooooooooooogooQgdg
Oo0oooooogogoooooggg
Oo0oooooooooogoQgg
OooooooooooooogoQgodg
OO0 oDoDooogoggogoooogogdg
Ooooooooooooogogg
OooooooooooooogoQgdg
Ooo0oooooooooooogodg
Oo0ooooooooooogogg
Ooo0oooooooooooogQgg
OooooooooooooogooQgodg
OO0 ooDooogogogooooggdg
Ooooooooooooogogg
OooooooooooooogoQgog
OO0 oDoDoogoggogooooogogdg
Oo0ooooooooooogogg
Ooo0ooooooooooogoQgdg

Oo0ooooooooooogogooooaog

Oooooooooooaogos
OO0 ooDoogogooooogs
Oo0ooooogoooooogs
Oooooooooooaogs
Oo0ooooooooooaos

O Ooo0ooo
OO o0goo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooo

Oo0ooDoooooooogooooaog
Oooooooooooogogooooog

oo oooooooooooogoogooao
OO0 Do ooogoooDoooggogoao
OO0 ooooooooDooogoggogooao
OO0 oooooooooooogooao
Ooo0ooooooooooooogoOooao
OO0 oDoooooooooogoggogooao
OO0 oDoooooooooogoogooao
oo oooooooooooogoogooao
OO0 oDoooogogooooMgQgogoao
Oo0ooooooooooogoogogogooo
OO0 oooooooooooogooao
OO0 Do ooo4gogooDoooggogoao
OO0 ooooooooooogogogooao
OO0 oo ooooooooogoogooao

(1)

OoOoo0oooQgadg
OOooooogogdg
Ooooooogg
Oooo0oooQgdg
OO0 oooogoogdg
OOooooogogdg
OooooooQgdg

JP 5775087 B2 2015.9.9

000000 oooon
00o0DO0O0o0oooon
0o0o0DO0O0o0oooon
000000 oooon
0o0o0Do0O0oooooon
000000 oooon
0000000 o0ooO0n
000000 oooon
000000 oooon
0o0oDo0oO0oooooon
0o0o0DO0O0o0oooon
000000 0ooOoOon
Oo0o0Do0O0oooooon
000000 oooon
0000000 oDOoO0n
O0oo0o0O0oooooon
0o0o0Do0O0oooooon
0o0o0DO0O0o0oooon
000000 o0oooon
0o0o0Do0O0oooooon
0o0oDo0O0oo0oooon
000000 0ooOoOon
000000 oooon
000000 oooon
00o0DO0O0o0oooon
D00, 0000000
oooo®"ooooo
00o0Do0O0oooooon
0o0o0Do0o0oooooon
000000 oooOon
000000 oooon
0o0o0Do0O0oooooon
000000 0ooDOoO0n
000000 oooon
0o0o0Do0O0oooooon
000000 oooon
000000 oooOon
Oo0o0o0oO0oooooon
000000 oooon
0000000 oDOoO0n
0o0o0DO0O0o0oooon
000000 oooon
0o0o0Do0O0oooooon
000000 oooon

10

20

30

40

50



(22) JP 5775087 B2 2015.9.9

O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O O oo
O Oooo
O Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
[
O
O
OJ
O
O
O
]
O
]
O
O
O
O
O
O
O

O
O
(]
O
O
O
(]
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]

O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

|
O O
O O
[ |
O O
O O
O O
|
O O
O O
O O
O O
O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O

O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0ooo

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

OoOoo0ooogogogao
OoooooQgogoao
OoooooOoogao
OOo0ooogo-gogao
OooooQgogao
Ooo0oooQogogoao
OooOooooOoogoao
OoOoooogogogao
Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogoao
OOo0ooogogogao
OoooooQgogoao
Ooo0oooQgogoao
OO0o0ooogo-gogao
Ooooogogogao
Ooo0ooooQgogoao
OoooooOoogoao
OOo0o0ooogogogao
Ooo0oooQgogoao
Ooo0oooQoogoao
OO0 ooogo-gogaog
Ooooogogao
Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogoao
OoOoooogogogao
Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogao
OOo0o0ooogo-gogao
OooooQgogao
Oo0Ooo0Ooood
O0Ooo0oooogod
OoOoooood
OoOoo0oood

OoOoooooo0oooooo0ooDooooooooogogoQgg
Ooo0oooQogogoao

OoOooooooooooo oo ooooooDoDooooooooaog
Oooooooooo oo oDoooo0ooDoDooooooooo
e e e e s [ Y A
Ooooooooooo oo ooooDooDooogoogogooooaog
Oooooooooooooo0ooooooooooogaog

A AcOH

Fre

VEM A TE) — HEH AcOH 3VEHGQ)
AcOH {62 (%)=100x

A AcOH VMR H)

ugboogood
oooboooooobooooobooooooboobooooobobooooboboooobooo
gobooooooogoobgobobobooooboboboboboooobobobao
ugbooboooooboobooboboobooooboboboboobooooobobobaa
ooooocoooboooao

gbooooog

gooaao

PEH EtOH X U E(GC)

EtOH ~DER# (%) = 100x
HEH C 230G C) —HEH AcOH 34 (GC)

2
gbooooao
ugbdoodooooobouobobobooboboooboboboboobooobouobobobaa
ooobOoooobooocooooboobooo
gbooooooboboboo
gbooboooooboobooaobaoado
oooooooobooooobooooooan
gboboooooogobogobobo

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

O

o s e e A e e e s e e e e e s e
s s e e ey e e s e s o B
e s e s e A o B

OJ
O
O
O

O 0Ooo0ooOoo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
OO oo
O Oooo
O O0ooo
O 0ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O O0ooo
O 0Oooo
O Oooo
O O0ooo

OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O

OoooooooooooooooDooooooooogoogoao

w
Q
OoDooooUo0ooD=o0o4Qogogoooogod

Oo0oooooooooQgdg

O Oooooogg
Oooooooogdg
OoooooooQgodg
OO0 oooogdg
Ooooooogdg
Oooooooogdg
Oooooooodg
OOooooogdg
Oooooooogg
OoooooooOgodg
OO0 oooogdg
Ooooooogg

OO0 oooogogao
Ooooooogogoo
OooooooQgogoo
OO0 oooogogao
Ooooooogogoao
OooooooQgogoo
Oooooooogogao
Oooooogogao

O
O
O

O
O
O

>
OO0 o0DooOooOoo0oe=00o0Oooooogodg

DDDDDDDDD%’DDDDDDDD

OoDooo-gogoao
Ooooogogooao

Oo0ooogo-dgogaog
OooooQgogao
OoooooQoogoao
OooOoo0oooOoogoao

ba

L S [ [ |

OooOooooOooOgoano

O 0Oooo

O

OOooooogod

OoOoooood
OoooooOoogoao
OOo0ooogogogaog
OoooooQgogoao
OoooooQoogoao
OooOoo0oooOoogoao
Ooooogogogaog

O

O

Ooooogogaog

Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogoao
OOo0ooogogogao
OoooooQgogoao
Ooo0oooQgogoao
OooOooooOooOgao
Ooooogogogao
Ooo0ooooQgogoao
OoooooOoogoao
OOo0o0ooogogogao
Ooo0oooQgogoao
Ooo0oooQoogoao
OO0 ooogo-gogaog
Ooooogogao
Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogoao
OoOoooogogogao
Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogao
OOo0o0ooogo-gogao
OooooQgogao
Ooo0oooQogogoao
OooOooooOoogoao
OoOoooogogogao
OoooooQgogao
OoooooOoogoao

O

O

OoooooQgogao

OoooooOoogooao
Oo0ooogogoao
Oooooogogooao
OoooooQogooao

Ooo0oo0oooodg
Ooo0Ooo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Ooo0oooogodg
OooOoo0ooood
Oo0o0o0oooogd
Oo0oooogdg
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogdg
Oo0oo0oooogdg
Ooo0o0ooooQodg
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogdg
Oo0oooogdg
OooOoo0ooood

O

(23)

0O

(]

O0Oo0Ooo0ooa.o

Ooooogogooao
OoooooQgooao
OoooooOooQgao

O oOoooo

[

O

OoOoo0ooood
Ooooogogogaog

O

O

Ooooogogoao
Oooooogogao

OoOoooood
OoOoo0ooood
OO0Oo0oooogod
Ooooogogao

O

O

O

O

OoooooOoogoao

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

0

O

OoOooo0oogooodg
Ooooogogooao

O

n NorProll OO OO O O O HSA SS611380

Ooooooooooooooooodg
Oooooooooooooooood
OoDooooUooooogoggogoooogod
Ooooooooooooooooogodg
Oooooooooooooooood
Oo0DoDooooUogooDoogoggoooogod

JP 5775087 B2 2015.9.9

O

I [ o [

OJ

O Oooo

Oooooooooooogoooao

O Oooo

Do oo oooogoogoooo

OOoooooooooooogoogooOooOoao
OoooDoogogooooogogooao
Oooooooooooogogoooao

O Ooooo

O 0o oo

O O oo

O Oooo

O 0o oo

o oo oooogooQgogoo

O 0Ooo0oo0ooao

10

20

30

40

50



OoooooooooooooDoDoogogooooaog
OoooooooooooooDooooooooaono
OO0 ODoo40o0U0ooDoDooUgUooDoDoogooooaog
Oo0ooOoooooDooooooDooogogooooaog
OoooooooooooooDooogogooooaog

(24)

JP 5775087 B2 2015.9.9

0000000000000000
, 0000, 0000, OKA1600

000D0000000000000
000000000000 H-ZSM50
000D0000000000000
KAlOO 0D 000, 000, 0,

0000000000000000
0000000000000000
000D0000000000000
0000000000000000

KAleoD OO OooooOOoOooobDbooooboboooobbooooboooo

000000000O0000000000
000D000000D0000000000
L, 000,0,0000H-ZSM50 00 0O
0000000000000000000
000000000D0000000000
00000000000, 0000,00
0000000000000000000
000D000000D0000000000
000000000D0000000000
0000000000, 0000,000
000000000D0000000000
000D000000D0000000000
000000000D0000000000
000D000000D0000000000
000D000000D0000000000
00000000, 000000,000
000000, 000000000000
0000000, 0000,0000,0
000D000000D0000000000
0000000000000000000
000000000D0000000000
0

ooobooO0odH-ZzsMms0O O goooOao
gooboooooobocooooao
gboobooooooobobobao
ubooooooooboobaobad
ooobooooooboocooooao
gboboooboooogooboobobo
oo, o000o0o0o0o00o0o0o0a0n
ooooOo,00o0o0o0ooooaon
gooboooooobocooooao
gbooooooooboobobao
uboooooobod

10

20



(25) JP 5775087 B2 2015.9.9

gooao

FA | BFERDOSAHKEIC BT B M RAL AN T 5 i T — 5 OME |
Bt © 2.5mL O & Al (14/30 Av¥a, 11 ICFFR(v/v. 14/30 A2 D BEIES/ T
Fr#R) ; p=200psig(14bar) ; 0.09g/43-HOAC ; 160scem/43-H, ; 60scem/53-N, |
GHSV=6570hr" ; 12 FRHID bR ;

T R A R R IR (%) HOAC?
AcH EtOH EtOAc if;’f[ﬁ$(%)
1 Si0s-PtSnyg x = 0.50 - 74 26 73
2 Si0,-CaSiOs(5)-Pt(3)-Sn(1.8) 2 92 6 24
3 Si0,-W0s(10}-Pt(3)-5n(1.8) - 77 23 17
4 Si05-TiO,(10)-Pt{3)-5n(1.8) - 47 53 73
5 Ti0,-CaSiOs(5)-Pt{3)-5n(1.8) - 22 78 38
6  KA160-Pt(3)-5n{1.8) 1 47 52 61
7 KAL60-CaSiOy(8)-Pt(3)-Sn(1.8) 1 g4 15 43
8  (H-ZSM-5)-Pt(3)-Sn(1.8)* - - 4 78"
9 Si0-RelPds; x=0.75 - 56 4 9
10  Si0;-CaSiOs(5)-Re(4.5)-Pd(1) - 83 17 8

VI TRME 4 OO BE 2 E#MICRRRT B, Iy INOBEIZER% DEBRD
o (. @ERY oBEET,

POERMBRIRE (BR%) BHEENETRE L ccafric k- TEHEL &,

O EFERTRLER (%)X, [HOAC)HRILER %={[HOACHBERR TR, 3VEN/23) — [HOACI(FR i,
VEN/53)/THOACH BIEAGTE, VBN /) x100 IC k- TEHR L i,

t I OEERNTESNAETERWII Y IFILI—F I EOR TH D, BINEZ
96%. EREVEIL 2646g/ke/BETH o 7=,
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A 0.5 EEY% Pt 5 EE% Sn - HP LSA Si0, 1
B 1EE% Pt 1 EEY% Sn - HP LSA Si0, 2
c 1 =% Pt 1 EE% Sn - CaSio, 4
D 0.5 E&E% Pt 0.5 EE% Sn 0.2 EEY% Co HP LSA SiO, -
E - 0.5 EE% Sn - HP LSASIO, | HeE 1
F 2E®EY% Pt 2 EBY% Sn - HSA Si0,
G 1EE% Pt 1EE% Sn 5 HE%Zn0 HSA Si0, 4
H 1EE% Pt 1EE% In 55n0, HSA Si0, 4
; 1.5 BEY% Pt 0.5 EE% Sn - Ca SiO, 4
J C1EE% P - 10 EE% Co HSA Si0, 4
Si02-PtxSn(1-x) (= [Pt] + [Sn] = i
K 1.20 3VEL X=0.5 - HSA SIO,
Si02-PtxSn(1-x) (Z [Pt] + [Sn] = ,
L 1.20 38} X=0 - HSA S0,
Si02-PtxSn(1-x) (Z [Pt] + [Sn] = .
M 1.20 38} X=0.75 - HSA IO,
Si02-PtxSn(1-x) (Z [Pt} + [Sn] = .
N 1.20 3%} X=0.25 - HSA SI0;
Si02-PtxSn({1-x) (T [Pt] + [Sn] = .
0 1.20 3VEV X=1 HSA 510,
p 3 EH&E% Pt 1.8 EE% Sn 5 EBEY% Casio; HSA SiO,
Q 1 E &% Pt 1 EE%Sn CaSio,
R 3 EEY% Pt 1.8 HE% Sn 10 EE% TiO, HSA Si0,?
5 IEEY Pt 1.8 EE% Sn WO, HSA Si0,
T - 3 EEY% Pt 1.8 EEY% Pt H-ZSM-5
$i02-RexPd(1-x) (3 [Re] + [Pd] = .
U 1.20 308} X=05 HSA SIO,
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120 38F  X=75
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1.20 308 X=1
z 1 £% Pd 4.5 )% Re 5 EHE%CaSi0; | HSASIO,?
AA 1.5%Pt 0.9% Sn 2.5%CaSiO; Si0;
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D 3%Pt 1.8% Sn. 8%CasiO; KA-160
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