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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】特定のピリジン誘導体からなる有害生物防除剤の提供。
【解決手段】下記式で示されるピリジン誘導体。

[式中、Ar’は置換されていてもよいピリジル基、または置換されていてもよいピリミジ
ル基を示し、R１は、水素原子等を示し、Yは水素原子、ハロゲン原子、水酸基、ハロゲン
原子により置換されていてもよいアルキル基、ハロゲン原子により置換されていてもよい
アルキルオキシ基、シアノ基、ホルミル基、ニトロ基を示し、R４eはハロゲンにより置換
されたアルキル基を示す。ただし、Ar’が6-クロロ-3-ピリジル基を示すとき、がR１が水
素原子かつYが5-メチル基かつR４eがトリフルオロメチル基を示さない]
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記化学式（Ie’）で示されるアミン誘導体またはその塩。
【化１】

[ここでAr’は置換されていてもよいピリジル基、または置換されていてもよいピリミジ
ル基を示し、R1は、水素原子、またはC1～6アルキル基を示し、Yは水素原子、ハロゲン原
子、水酸基、ハロゲン原子により置換されていてもよいC１～６アルキル基、ハロゲン原
子により置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基、シアノ基、ホルミル基、ニト
ロ基を示し、R4eはハロゲンにより置換されたC１～６アルキル基を示す。
　ただし、Ar’が6-クロロ-3-ピリジル基を示すとき、R1が水素原子かつYが5-メチル基か
つR4eがトリフルオロメチル基を示さない]
【請求項２】
　化学式（Ie’）中のYが、水素原子またはハロゲン原子である、請求項１に記載のアミ
ン誘導体またはその塩。
【請求項３】
　上記式（Ie’）で示されるアミン誘導体が、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－
イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミ
ド、Ｎ－〔１－（（６－クロロ－５－フルオロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－
２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２,２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－フ
ルオロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－
トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－ブロモピリジン－３－イル）メチル）ピリ
ジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（１
－（６－クロロピリジン－３－イル）エチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，
２，２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチ
ル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２－ジフルオロアセタミド、２－クロロ－
Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデ
ン〕－２，２－ジフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（２－クロロピリミジン－５－イル
）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドお
よびＮ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イ
リデン〕－２，２，３，３，３－ペンタフルオロプロパナミドからなる群より選択される
化合物である、請求項１に記載のアミン誘導体またはその塩。
【請求項４】
　鱗翅目害虫、半翅目害虫、アザミウマ目害虫、双翅目害虫、鞘翅目害虫、動物寄生性の
ノミ類やダニ類、犬糸状虫からなる群より選択される少なくとも１つの虫種に対して防除
活性を有する、請求項１から３のいずれかに記載のアミン誘導体またはその塩。
【請求項５】
　請求項１から４のいずれかに記載のアミン誘導体またはその塩を少なくとも１種以上含
んでなる有害生物防除剤。
【請求項６】
　請求項１から４のいずれかに記載のアミン誘導体もしくはその塩または請求項５に記載
の有害生物防除剤を用いる、ヒト以外の対象において有害生物を防除する方法。
【請求項７】
　請求項１から４のいずれかに記載のアミン誘導体もしくはその塩または請求項５に記載
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の有害生物防除剤を、植物の種子、根、塊茎、球根、根茎、土壌、養液栽培における養液
、養液栽培における固形培地、または植物を生育させる担体に処理して化合物を植物内に
浸透移行させることを含んでなる、請求項６に記載の方法。
【請求項８】
　有害生物が、農園芸上の害虫または動物寄生性害虫である、請求項６または７に記載の
方法。
【請求項９】
　有害生物が、薬剤抵抗性の有害生物である、請求項６から８のいずれかに記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、新規アミン誘導体およびそれを用いた有害生物防除剤に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　これまでに多くの有害生物防除剤が見出されてきているが、薬剤感受性の低下の問題、
効果の持続性、使用時の安全性などにより、いまなお新規の薬剤が求められている。
【０００３】
　とりわけ、東アジア、東南アジアの水稲栽培においては、非特許文献１において示され
るように、イミダクロプリドに代表されるネオニコチノイド類、およびフィプロニルに代
表されるフェニルピラゾール系薬剤等を含む主要殺虫剤に対して薬剤抵抗性を発達させた
ウンカ類による被害が顕在化しており、抵抗性を発達させたウンカ類に対する特効薬が期
待されている。
【０００４】
　複素環を有するアミン誘導体については、特許文献１に、窒素原子上にシアノ基を有す
るモノアルキルアミン化合物、およびそのアブラムシに対する殺虫活性が記載されている
が、ジアルキルアミン化合物については具体的な開示はなく、またアブラムシ以外の有害
生物に対する防除活性についての記載はない。
【０００５】
　また、特許文献２には、2,6-ジクロロ-4-ピリジル基を有し、窒素原子上にカルボキシ
ル基を有するアミン誘導体、およびその殺菌活性と殺虫活性についての記載はあるが、他
の複素環については開示されていない。
【０００６】
　また、非特許文献２と非特許文献３には、6-クロロ-3-ピリジル基を有し、窒素原子上
にアセチル基を有するアミン誘導体が代謝物あるいは反応中間体として開示されているが
、その有害生物防除活性については記載されていない。非特許文献４には、6-クロロ-3-
ピリジル基を有し、窒素原子上にN-メチルカルバモイル基、N-ホルミルカルバモイル基を
有するアミン誘導体が開示されているが、その有害生物防除活性については記載されてい
ない。
【０００７】
　特許文献３には、式（Ie）で示される化合物と同様の環構造を有する複数の化合物が開
示されているが、その用途は除草剤であり、有害生物防除に関する記載はない。
【０００８】
　特許文献４には、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－
２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの構造式は開示されてい
るが（特許文献４の第１表化合物番号３）、その製造方法は何ら開示されておらず、有害
生物防除活性が認められた化合物群のリストに含まれていない（特許文献４の第２表、第
３表）。
【０００９】
　特許文献５には、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－
２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの構造式は開示されてい
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施例において有害生物防除活性があった化合物の例に挙げられていない。
【００１０】
　非特許文献５には、後述の式（Ie）で示される化合物と類似の環構造を有する複数の化
合物が開示されているが、合成中間体として開示されているにすぎない。
【００１１】
　特許文献６においては、式（Ie）で示される化合物と類似の環構造を有する複数の化合
物が開示されているが、トリフルオロ酢酸イミノ構造を有する化合物については、開示も
示唆もされていない。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１２】
【特許文献１】特開2003-26661号公報
【特許文献２】国際公開第2002/050035号公報
【特許文献３】欧州公開公報432600号
【特許文献４】特開平5-78323
【特許文献５】欧州公開公報268915号
【特許文献６】欧州公開公報259738号
【非特許文献】
【００１３】
【非特許文献１】Pest　Management　Science　(2008),64(11),　1115-1121
【非特許文献２】Journal　of　Agricultural　and　Food　Chemistry,　2010,　58(4),
　2419
【非特許文献３】Pest　Management　Science,　2005,　61(8),　742
【非特許文献４】Journal　of　Photochemistry　and　Photobiology　B:Biology　2010,
　98(1),　57
【非特許文献５】Chemische　Berichte　(1955),　88,　1103-8
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１４】
　本発明は、新規な有害生物防除剤を提供することにより、有害生物防除分野において、
薬剤感受性の低下、効果の持続性、使用時の安全性などの既存薬剤が有する問題を解決す
ることを課題とする。
【００１５】
　本発明における重要な課題の一つは、近年、水稲分野において、重要害虫となっている
トビイロウンカ、セジロウンカ、ヒメトビウンカに対して、優れた防除効果を有し、また
、薬剤抵抗性ウンカ類に対しても高活性を示し、土壌処理、種子処理、育苗箱処理等使用
時に作業者が薬剤に暴露する機会を軽減し安全に使用できる薬剤を提供することにある。
【課題を解決するための手段】
【００１６】
　上記課題を解決すべく鋭意検討を行った結果、本発明者らは、化学式（I）で示される
アミン誘導体が、有害生物防除剤として優れた活性を有することを見出した。
【００１７】
　すなわち、本発明によれば、以下の発明が提供される。
【００１８】
　（１）下記化学式（I）で示される化合物およびその塩を少なくとも１種以上含んでな
る有害生物防除剤。
【００１９】
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【化１】

【００２０】
[式中、Arは、置換されていてもよいフェニル基、または置換されていてもよい5～6員の
ヘテロ環を示し、
　R1は、水素原子、またはC1～6アルキル基を示し
　R2は、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボ
ニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルオキシ
カルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル
スルホニル基、CONR6R7、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6
　O,O’-アルキルホスホリル基、シアノ基、ホルミル基またはニトロ基を示し、
　R3は、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～8アルキレン基、ハロゲン原子に
より置換されていてもよいC2～8アルケニレン基、ハロゲン原子により置換されていても
よいC2～8アルキニレン基、置換されていてもよいフェニレン基、または置換されていて
もよい5～6員のヘテロ環二価基を示し、
　R4は、水素原子、シアノ基、置換されていてもよいフェニル基、置換されていてもよい
３～８員の環状アルキル基、置換されていてもよい３～８員のヘテロ環、ハロゲン原子、
OR5、OCOR5、OCOOR5、COR5、COOR5、SR5、SOR5、SO2R5、N-CO-OR8、N-CO-SR8、N-CS-OR8
、N-CS-SR8、N-O-CO-R8、O-CO-R8、O-CO-OR8、O-CO-SR8、O-CS-OR8、O-CS-SR8、S-CS-OR8
、S-CS-SR8、S-CO-OR8、S-CO-SR8、S-CS-R8、またはNR9R10、O-CO-NR9R10、O-CS-NR9R10
、S-CO-NR9R10、S-CS-NR9R10を示す
　ここでR5はハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基、ハロゲン原子
により置換されていてもよいアリール基、ハロゲン原子により置換されていてもよいアラ
ルキル基を示す。
【００２１】
　R6、R7は互いに独立して、水素原子、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6
アルキル基を示す。
【００２２】
　R8は、置換されていてもよいC1～6アルキル基を示し、置換されていてもよい置換基は
、ハロゲン原子、C1～4アルキルオキシカルボニル基、C1～4アルキルカルボニル基、ハロ
ゲン原子またはハロゲン原子により置換されていてもよいC1～4アルキル基に置換されて
いてもよいベンゾイル基、C1～4アルキルオキシ基、C1～4アルキルチオ基を示す。
【００２３】
　R9、R10は互いに独立して、水素原子、ホルミル基、ハロゲンにより置換されていても
よいC1～6アルキル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6ア
ルキルカルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6ア
ルキルカルボニルオキシ基、置換されていてもよいフェニル基（置換されていてもよい置
換基としては、ハロゲン原子またはハロゲン原子に置換されていてもよいC1-4アルキル基
、ハロゲン原子に置換されていてもよいC1-4アルキルオキシ基）、置換されていてもよい
ベンジル基（置換されていてもよい置換基としては、ハロゲンまたはハロゲンに置換され
ていてもよいC1-4アルキル基、ハロゲンに置換されていてもよいC1-4アルキルオキシ基）
を示すか、R9、R10が環を形成して1つ以上の窒素原子を含む3-10員のヘテロシクロアルキ
ル基を示すか、またはN、R9、R10が環を形成して1つ以上の窒素原子を含む5-6員の芳香族
ヘテロ環を示す。
【００２４】
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　また、N、R2、R3、R4が一緒になって式（E）で示される基を示してもよい。
【００２５】
【化２】

【００２６】
ここでYは水素原子、ハロゲン原子、水酸基、ハロゲン原子により置換されていてもよいC
１～６アルキル基、ハロゲン原子により置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基
、シアノ基、ホルミル基、ニトロ基を示し、R4eはハロゲンにより置換されたC１～６アル
キル基またはハロゲンにより置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基を示す。
【００２７】
　ただし、Arが2,6-ジクロロ-4-ピリジル基を示すとき、R2はアルキル部分がハロゲン原
子により置換されていてもよいC1～6アルキルオキシカルボニル基を示さない]
　（２）化学式（I）中のArが6-クロロ-3-ピリジル基または5-クロロ-3-チアゾリル基で
ある、（１）に記載の有害生物防除剤。
【００２８】
　（３）化学式（I）中のR2がアルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC
１～６アルキルカルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよい
C１～６アルキルスルホニル基またはシアノ基である、（１）または（２）に記載の有害
生物防除剤。
【００２９】
　（４）化学式（I）で示される化合物が下記化学式(Ie)で示される化合物である、（１
）に記載の有害生物防除剤。
【００３０】

【化３】

【００３１】
　（５）化学式（Ie）中のR4eが、ハロゲン原子により置換されたC１～６アルキル基であ
る、（４）に記載の有害生物防除剤。
【００３２】
　（６）化学式（Ie）中のYが、水素原子またはハロゲン原子である、（４）に記載の有
害生物防除剤。
【００３３】
　（７）化学式（Ie）中のR4eが、ハロゲン原子により置換されたC１～６アルキル基であ
り、Yが、水素原子またはハロゲン原子である、（４）に記載の有害生物防除剤。
【００３４】
　（８）化学式（Ie）で示される化合物が、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イ
ル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド
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、Ｎ－〔１－（（６－クロロ－５－フルオロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２
（１Ｈ）－イリデン〕－２，２,２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－フル
オロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－ト
リフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－ブロモピリジン－３－イル）メチル）ピリジ
ン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（１－
（６－クロロピリジン－３－イル）エチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２
，２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２－ジフルオロアセタミド、２－クロロ－Ｎ
－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン
〕－２，２－ジフルオロアセタミドＮ－〔１－（（２－クロロピリミジン－５－イル）メ
チル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドおよび
Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデ
ン〕－２，２，３，３，３－ペンタフルオロプロパナミドからなる群より選択される化合
物である、（４）に記載の有害生物防除剤。
【００３５】
　（９）鱗翅目害虫、半翅目害虫、アザミウマ目害虫、双翅目害虫、鞘翅目害虫、動物寄
生性のノミ類やダニ類、犬糸状虫からなる群より選択される少なくとも１つの虫種に対し
て防除活性を有する、（１）から（８）のいずれかに記載の有害生物防除剤。
【００３６】
　（１０）有害生物が、農園芸上の害虫または動物寄生性害虫である、（１）から（９）
のいずれかに記載の有害生物防除剤。
【００３７】
　（１１）有害生物が、薬剤抵抗性の有害生物である、（１）から（９）のいずれかに記
載の有害生物防除剤。
【００３８】
　（１２）下記化学式（I）で示されるアミン誘導体またはその塩。
【００３９】
【化４】

【００４０】
[式中、Arは、置換されていてもよいフェニル基、または置換されていてもよい5～6員の
ヘテロ環を示し、
　R1は、水素原子、またはC1～6アルキル基を示し
　R2は、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボ
ニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルオキシ
カルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル
スルホニル基、CONR6R7、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6
　O,O’-アルキルホスホリル基、シアノ基、ホルミル基またはニトロ基を示し、
　R3は、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～8アルキレン基、ハロゲン原子に
より置換されていてもよいC2～8アルケニレン基、ハロゲン原子により置換されていても
よいC2～8アルキニレン基、置換されていてもよいフェニレン基、または置換されていて
もよい5～6員のヘテロ環二価基を示し、
　R4は、水素原子、シアノ基、置換されていてもよいフェニル基、置換されていてもよい
３～８員の環状アルキル基、置換されていてもよい３～８員のヘテロ環、ハロゲン原子、
OR5、OCOR5、OCOOR5、COR5、COOR5、SR5、SOR5、SO2R5、N-CO-OR8、N-CO-SR8、N-CS-OR8
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、N-CS-SR8、N-O-CO-R8、O-CO-R8、O-CO-OR8、O-CO-SR8、O-CS-OR8、O-CS-SR8、S-CS-OR8
、S-CS-SR8、S-CO-OR8、S-CO-SR8、S-CS-R8、またはNR9R10、O-CO-NR9R10、O-CS-NR9R10
、S-CO-NR9R10、S-CS-NR9R10を示す
　ここでR5はハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基、ハロゲン原子
により置換されていてもよいアリール基、ハロゲン原子により置換されていてもよいアラ
ルキル基を示す。
【００４１】
　R6、R7は互いに独立して、水素原子、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6
アルキル基を示す。
【００４２】
　R8は、置換されていてもよいC1～6アルキル基を示し、置換されていてもよい置換基は
、ハロゲン原子、C1～4アルキルオキシカルボニル基、C1～4アルキルカルボニル基、ハロ
ゲン原子またはハロゲン原子により置換されていてもよいC1～4アルキル基に置換されて
いてもよいベンゾイル基、C1～4アルキルオキシ基、C1～4アルキルチオ基を示す。
【００４３】
　R9、R10は互いに独立して、水素原子、ホルミル基、ハロゲン原子により置換されてい
てもよいC1～6アルキル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1
～6アルキルカルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1
～6アルキルカルボニルオキシ基、置換されていてもよいフェニル基（置換されていても
よい置換基としては、ハロゲン原子またはハロゲン原子に置換されていてもよいC1-4アル
キル基、ハロゲン原子に置換されていてもよいC1-4アルキルオキシ基）、置換されていて
もよいベンジル基（置換されていてもよい置換基としては、ハロゲンまたはハロゲンに置
換されていてもよいC1-4アルキル基、ハロゲンに置換されていてもよいC1-4アルキルオキ
シ基）を示すか、R9、R10が環を形成して1つ以上の窒素原子を含む3-10員のヘテロシクロ
アルキル基を示すか、またはN、R9、R10が環を形成して1つ以上の窒素原子を含む5-6員の
芳香族ヘテロ環を示す。
【００４４】
　また、Arが置換されていてもよいピリジル基、置換されていてもよいピリミジル基を示
すとき、N、R2、R3、R4が一緒になって式（E）で示される基を示してもよい。
【００４５】
【化５】

【００４６】
　ここでYは水素原子、ハロゲン原子、水酸基、ハロゲンにより置換されていてもよいC１
～６アルキル基、ハロゲン原子により置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基、
シアノ基、ホルミル基、ニトロ基を示し、R4eはハロゲン原子により置換されたC１～６ア
ルキル基またはハロゲン原子により置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基を示
す。
【００４７】
　ただし、Arが2,6-ジクロロ-4-ピリジル基を示すとき、R2はアルキル部分がハロゲン原
子により置換されていてもよいC1～6アルキルオキシカルボニル基を示さず、Arが6-クロ
ロ-3-ピリジル基を示すとき、R1が水素原子かつYが5-メチル基かつR4eがCF3を示さない]
　（１３）化学式（I）中のArが6-クロロ-3-ピリジル基または5-クロロ-3-チアゾリル基
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である、（１２）に記載のアミン誘導体またはその塩。
【００４８】
　（１４）化学式（I）中のR2が、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていても
よいC1～6アルキルカルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていても
よいC1～6アルキルスルホニル基またはシアノ基である、（１２）または（１３）に記載
のアミン誘導体またはその塩。
【００４９】
　（１５）化学式（I）で示される化合物が下記化学式（Ie’）で示される化合物である
、（１２）に記載のアミン誘導体またはその塩。
【００５０】
【化６】

【００５１】
　ここでAr’は置換されていてもよいピリジル基、置換されていてもよいピリミジル基を
示し、Yは水素原子、ハロゲン原子、水酸基、ハロゲン原子により置換されていてもよいC
１～６アルキル基、ハロゲン原子により置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基
、シアノ基、ホルミル基、ニトロ基を示し、R4eはハロゲンにより置換されたC１～６アル
キル基またはハロゲンにより置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基を示す。
【００５２】
　ただし、Ar’が6-クロロ-3-ピリジル基を示すとき、R1が水素原子かつYが5-メチル基か
つR4eがトリフルオロメチル基を示さない]
　（１６）化学式（Ie’）中のR4eが、ハロゲン原子により置換されたC１～６アルキル基
である、（１５）に記載のアミン誘導体またはその塩。
【００５３】
　（１７）化学式（Ie’）中のYが、水素原子またはハロゲン原子である、（１５）に記
載のアミン誘導体またはその塩。
【００５４】
　（１８）化学式（Ie’）中のR4eが、ハロゲン原子により置換されたC１～６アルキル基
であり、Yが、水素原子またはハロゲン原子である、（１５）に記載のアミン誘導体また
はその塩。
【００５５】
　（１９）上記式（Ie’）で示される化合物が、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３
－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタ
ミド、Ｎ－〔１－（（６－クロロ－５－フルオロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン
－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２,２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－
フルオロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２
－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－ブロモピリジン－３－イル）メチル）ピ
リジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（
１－（６－クロロピリジン－３－イル）エチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２
，２，２－トリフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メ
チル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２－ジフルオロアセタミド、２－クロロ
ーＮ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリ
デン〕－２，２－ジフルオロアセタミド、Ｎ－〔１－（（２－クロロピリミジン－５－イ
ル）メチル）ピリジンー２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド
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およびＮ－〔１－（（６－クロロピリジンー３－イル）メチル）ピリジンー２（１Ｈ）－
イリデン〕－２，２，３，３，３－ペンタフルオロプロパナミドからなる群より選択され
る化合物である、（１５）に記載のアミン誘導体またはその塩。
【００５６】
　（２０）鱗翅目害虫、半翅目害虫、アザミウマ目害虫、双翅目害虫、鞘翅目害虫、動物
寄生性のノミ類やダニ類、犬糸状虫からなる群より選択される少なくとも１つの虫種に対
して防除活性を有する、（１２）から（１９）のいずれかに記載のアミン誘導体またはそ
の塩。
【００５７】
　（２１）（１）から（９）のいずれかに記載の有害生物防除剤、または（１２）から（
２０）のいずれかに記載のアミン誘導体もしくはその塩を用いる、有害生物を防除する方
法。
【００５８】
　（２２）（１）から（９）のいずれかに記載の有害生物防除剤、または（１２）から（
２０）のいずれかに記載のアミン誘導体もしくはその塩を、植物の種子、根、塊茎、球根
、根茎、土壌、養液栽培における養液、養液栽培における固形培地、または植物を生育さ
せる担体に処理して化合物を植物内に浸透移行させることを含んでなる、農園芸上の害虫
の防除方法。
【００５９】
　（２３）有害生物が、農園芸上の害虫または動物寄生性害虫である、（２１）に記載の
方法。
【００６０】
　（２４）有害生物が、薬剤抵抗性の有害生物である、請求項２１に記載の方法。
【発明の効果】
【００６１】
　本発明のアミン誘導体を用いることにより、コナガ、ハスモンヨトウ、アブラムシ類、
ウンカ類、ヨコバイ類、アザミウマ類、その他多くの有害生物の防除を効果的に行うこと
が可能である。
【図面の簡単な説明】
【００６２】
【図１】第一の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の粉
末X線結晶解析の結果を示すグラフである。
【図２】第一の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の示
差走査熱量分析の結果を示すグラフである。
【図３】第二の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の粉
末X線結晶解析の結果を示すグラフである。
【図４】第二の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の示
差走査熱量分析の結果を示すグラフである。
【図５】第三の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の示
差走査熱量分析の結果を示すグラフである。
【図６】第四の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の粉
末X線結晶解析の結果を示すグラフである。
【図７】第四の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の示
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差走査熱量分析の結果を示すグラフである。
【図８】第五の製法で調製した、Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの結晶の示
差走査熱量分析の結果を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００６３】
　本発明により提供される有害生物防除剤の有効成分である化学式（I）で示されるアミ
ン誘導体において、Arは、置換されていてもよいフェニル基、または置換されていてもよ
い5～6員のヘテロ環を示し、好ましくは置換されていてもよい5～6員のヘテロ環である。
【００６４】
　置換されていてもよい置換基としては、ハロゲン原子、ハロゲン原子により置換されて
いてもよいC1～4アルキル基、ハロゲン原子により置換されていてもよいアルキルオキシ
基、水酸基、シアノ基、ニトロ基などが挙げられ、好ましくは、ハロゲン原子、ハロゲン
原子により置換されていてもよいC1～4アルキル基である。
【００６５】
　置換されていてもよいフェニル基の具体例としては、フェニル基、3-クロロフェニル基
、4-クロロフェニル基、3-シアノフェニル基、4-シアノフェニル基、3-ニトロフェニル基
、4-ニトロフェニル基、3,5-ジクロロフェニル基、4-メチルフェニル基、4-メトキシフェ
ニル基、3,5-ジブロモフェニル基、2,4-ジブロモフェニル基、4-フルオロフェニル基、4-
ブロモフェニル基、3-ニトロ-5-ブロモフェニル基、3,5-ビストリフルオロメチルフェニ
ル基が挙げられ、好ましくは、4-ニトロフェニル基、4-シアノフェニル基、3,5-ジブロモ
フェニル基である。
【００６６】
　置換されていてもよい5～6員のヘテロ環の具体例としては、ピリジン、チアゾール、テ
トラヒドロフラン、フランなどが挙げられ、好ましくは、3-ピリジル基、3-チアゾリル基
であり、より好ましくは6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、6-クロロ-5
-フルオロ-3-ピリジル基、6-ブロモ-3-ピリジル基、6-フルオロ-3-ピリジル基、5,6-ジク
ロロ-3-ピリジル基、6-トリフルオロメチル-3-ピリジル基であり、特に好ましくは6-クロ
ロ-3-ピリジル基、6-フルオロ-3-ピリジル基、6-クロロ-5-フルオロ-3-ピリジル基、6-ブ
ロモ-3-ピリジル基である。
【００６７】
　化学式（I）において、R1が示す「C1～6アルキル基」は、鎖状、分岐状、環状またはそ
れらの組合せの炭素数１～6のアルキル基である。分岐状または環状のアルキル基を含む
場合は、炭素数は3以上であることは明らかである。具体的にはメチル基、エチル基、プ
ロピル基、イソプロピル基、シクロプロピル基が挙げられ、好ましくはメチル基、エチル
基である。
【００６８】
　R2は、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボ
ニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルオキシ
カルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル
スルホニル基、CONR6R7、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6
　O,O’-アルキルホスホリル基、シアノ基、ホルミル基またはニトロ基を示し、好ましく
はアルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボニル基
、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルスルホニル基
、シアノ基である。
【００６９】
　R3は、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～8アルキレン基、ハロゲン原子に
より置換されていてもよいC2～8アルケニレン基、ハロゲン原子により置換されていても
よいC2～8アルキニレン基、置換されていてもよいフェニレン基、置換されていてもよい5
～6員のヘテロ環二価基を示し、好ましくはハロゲン原子により置換されていてもよいC1
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～8アルキレン基である。
【００７０】
　R4は、水素原子、シアノ基、置換されていてもよいフェニル基、置換されていてもよい
３～８員の環状アルキル基、置換されていてもよい３～８員のヘテロ環、ハロゲン原子、
OR5、OCOR5、OCOOR5、COR5、COOR5、SR5、SOR5、SO2R5、N-CO-OR8、N-CO-SR8、N-CS-OR8
、N-CS-SR8、N-O-CO-R8、O-CO-R8、O-CO-OR8、O-CO-SR8、O-CS-OR8、O-CS-SR8、S-CS-OR8
、S-CS-SR8、S-CO-OR8、S-CO-SR8、S-CS-R8、またはNR9R10、O-CO-NR9R10、O-CS-NR9R10
、S-CO-NR9R10、S-CS-NR9R10を示す。
【００７１】
　ここでR5はハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基、ハロゲン原子
により置換されていてもよいアリール基、ハロゲン原子により置換されていてもよいアラ
ルキル基を示す。
【００７２】
　R6、R7は互いに独立して、水素原子、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6
アルキル基を示す。
【００７３】
　R8は、置換されていてもよいC1～6アルキル基を示し、置換されていてもよい置換基は
、ハロゲン原子、C1～4アルキルオキシカルボニル基、C1～4アルキルカルボニル基、ハロ
ゲン原子またはハロゲン原子により置換されていてもよいC1～4アルキル基に置換されて
いてもよいベンゾイル基、C1～4アルキルオキシ基、C1～4アルキルチオ基を示す。
【００７４】
　R9、R10は互いに独立して、水素原子、ホルミル基、ハロゲン原子により置換されてい
てもよいC1～6アルキル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1
～6アルキルカルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1
～6アルキルカルボニルオキシ基、置換されていてもよいフェニル基（置換されていても
よい置換基としては、ハロゲン原子またはハロゲン原子に置換されていてもよいC1-4アル
キル基、ハロゲン原子に置換されていてもよいC1-4アルキルオキシ基）、置換されていて
もよいベンジル基（置換されていてもよい置換基としては、ハロゲンまたはハロゲンに置
換されていてもよいC1-4アルキル基、ハロゲンに置換されていてもよいC1-4アルキルオキ
シ基）を示すか、R9、R10が環を形成して1つ以上の窒素原子を含む3-10員のヘテロシクロ
アルキル基を示すか、またはN、R9、R10が環を形成して1つ以上の窒素原子を含む5-6員の
芳香族ヘテロ環を示す。
【００７５】
　R5、R6、R7、R8、R9、およびR10が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC1
～6アルキル基」は、鎖状、分岐状、環状またはそれらの組合せの炭素数1～6のアルキル
基であり、置換されていてもよいハロゲン原子の数の上限はアルキル基が有する水素原子
の数である。分岐状または環状のアルキル基を含む場合は、炭素数は3以上であることは
明らかである。
【００７６】
　R5が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基」としては、具
体的にはメチル基、エチル基、n-プロピル基、ジフルオロメチル基、トリフルオロメチル
基、クロロメチル基、2-トリフルオロエチル基が挙げられる。
【００７７】
　R6、R7が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基」としては
、具体的にはメチル基、エチル基、n-プロピル基、ジフルオロメチル基、トリフルオロメ
チル基、クロロメチル基、2-トリフルオロエチル基が挙げられる。
【００７８】
　R8が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基」としては、具
体的にはメチル基、エチル基、n-プロピル基、イソプロピル基、n-ブチル基、n-ペンチル
基、2-トリフルオロエチル基、2-クロロエチル基が挙げられ、好ましくはメチル基、エチ
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ル基、n-プロピル基、イソプロピル基、n-ブチル基、n-ペンチル基である。
R9、R10が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基」としては、
具体的にはメチル基、エチル基、n-プロピル基、イソプロピル基、n-ブチル基、n-ペンチ
ル基、2-トリフルオロエチル基、2-クロロエチル基が挙げられ、好ましくはメチル基、エ
チル基である。
【００７９】
　R2、R9およびR10が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1
～6アルキルカルボニル基」、R2が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されて
いてもよいC1～6アルキルオキシカルボニル基」、「アルキル部分がハロゲン原子により
置換されていてもよいC1～6アルキルスルホニル基」、「アルキル部分がハロゲン原子に
より置換されていてもよいC1～6　O,O’-アルキルホスホリル基」、R9およびR10が示す「
アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボニルオキ
シ基」におけるアルキル部分は、炭素数が1～6であり、鎖状、分岐状、環状またはそれら
の組合せで示されるアルキル基である。置換されていてもよいハロゲン原子の数の上限は
アルキル基が有する水素原子の数である。分岐状または環状のアルキル基を含む場合は、
炭素数は3以上であることは明らかである。
【００８０】
　R2が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカ
ルボニル基」とは、具体的にはアセチル基、エチルカルボニル基、n-プロピルカルボニル
基、ジフルオロアセチル基、トリフルオロアセチル基、ペンタフルオロアセチル基、クロ
ロアセチル基、トリクロロアセチル基が挙げられ、好ましくはトリフルオロアセチル基で
ある。
【００８１】
　R2が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルオ
キシカルボニル基」とは、具体的にはメチルオキシカルボニル基、エチルオキシカルボニ
ル基、n-プロピルオキシカルボニル基、クロロメチルオキシカルボニル基、2-トリフルオ
ロエチルオキシカルボニル基が挙げられる。
【００８２】
　R2が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルス
ルホニル基」とは、具体的にはメチルスルホニル基、エチルスルホニル基、n-プロピルス
ルホニル基、ジフルオロメチルスルホニル基、トリフルオロメチルスルホニル基、トリク
ロロメチルスルホニル基、2-トリフルオロメチルスルホニル基が挙げられ、好ましくはト
リフルオロメチルスルホニル基である。
【００８３】
　R2が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6　O,O’-ア
ルキルホスホリル基」とは、具体的にはO,O’-ジメチルホスホリル基、O,O’-ジエチルホ
スホリル基が挙げられる。
【００８４】
　R5が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカ
ルボニル基」とは、具体的にはアセチル基、エチルカルボニル基、n-プロピルカルボニル
基、イソプロピルカルボニル基、2-クロロエチルカルボニル基が挙げられる。
【００８５】
　R9、R10が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキ
ルカルボニル基」とは、具体的にはメチルオキシカルボニル基、エチルオキシカルボニル
基、n-プロピルオキシカルボニル基、イソプロピルオキシカルボニル基、2-クロロエチル
オキシカルボニル基が挙げられる。
【００８６】
　R9、R10が示す「アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキ
ルカルボニルオキシ基」とは、具体的にはメチルカルボニルオキシ基、エチルカルボニル
オキシ基、n-プロピルカルボニルオキシ基、イソプロピルカルボニルオキシ基、2-クロロ
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エチルカルボニルオキシ基が挙げられる。
【００８７】
　R3が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～8アルキレン基」は、直鎖状
、分岐状、環状またはそれらの組み合わせで示される炭素数1～8のアルキレン基であり、
置換されていてもよいハロゲン原子の数の上限はアルキル基が有する水素原子の数である
。分岐状または環状のアルキル基を含む場合は、炭素数は3以上であることは明らかであ
る。具体的な例としては、メチレン基、エチレン基、プロピレン基、ブチレン基、フルオ
ロメチレン基、1-クロロエチレン基、2-メチルエチレン基、シクロプロピレン基、2-シク
ロプロピルエチレン基、1,3-シクロペンチレン基などが挙げられ、好ましくはメチレン基
、エチレン基、プロピレン基であり、より好ましくはエチレン基である。
【００８８】
　R3が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC2～8アルケニレン基」は、直鎖
状、分岐状、環状またはそれらの組み合わせで示される炭素数2～8のアルケニレン基であ
り、置換されていてもよいハロゲン原子の数の上限はアルキル基が有する水素原子の数で
ある。分岐状または環状のアルキル基を含む場合は、炭素数は3以上であることは明らか
である。具体的な例としては、ビニレン基、1-プロペニレン基、2-フルオロ-1-プロペニ
レン基、2-メチル-1-プロペニレン基、2-シクロヘキセン-1,4-イレン基が挙げられる。
【００８９】
　R3が示す「ハロゲン原子により置換されていてもよいC2～8アルキニレン基」は、直鎖
状、分岐状、環状またはそれらの組み合わせで示される炭素数2～8のアルキニレン基であ
り、置換されていてもよいハロゲン原子の数の上限はアルキル基が有する水素原子の数で
ある。分岐状または環状のアルキル基を含む場合は、炭素数は3以上であることは明らか
である。具体的な例としては、プロピニレン基、ブチニレン基、が挙げられ、好ましくは
1-プロピニレンである。
【００９０】
　R3が示す「置換されていてもよいフェニレン」とは、ベンゼンの2つの水素原子を除い
た2価の基であり、置換基としては、ハロゲン原子、ハロゲン原子により置換されていて
もよいC1～4アルキル基、ハロゲン原子により置換されていてもよいアルキルオキシ基、
水酸基、シアノ基、ニトロ基などが挙げられる。具体的な例としては、フェニレン基、4
－フルオロフェニレン基、2-メチルフェニレン基が挙げられる。
【００９１】
　R3が示す「置換されていてもよい5～6員のヘテロ環二価基」とは、5～6員のヘテロ環の
2つの水素原子を除いた2価の基であり、置換基としては、ハロゲン原子、ハロゲン原子に
より置換されていてもよいC1～4アルキル基、ハロゲン原子により置換されていてもよい
アルキルオキシ基、水酸基、シアノ基、ニトロ基などが挙げられる。具体的な例としては
、2-ピリジニレン基が挙げられる。
【００９２】
　式（Ie’）で示される化合物のAr’が示す「置換されていてもよいピリジル基」「置換
されていてもよいピリミジル基」に置換されていてもよい置換基としては、ハロゲン原子
、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～4アルキル基、ハロゲン原子により置換
されていてもよいアルキルオキシ基、水酸基、シアノ基、ニトロ基などが挙げられ、好ま
しくは、ハロゲン原子である。
【００９３】
　式（Ie）で示される化合物のArおよび式（Ie’）で示される化合物のAr’の好ましい態
様としては、3-ピリジル基、6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、6-クロ
ロ-5-フルオロ-3-ピリジル基、6-ブロモ-3-ピリジル基、6-フルオロ-3-ピリジル基、5,6-
ジクロロ-3-ピリジル基、6-トリフルオロメチル-3-ピリジル基、2-クロロ-5-ピリミジル
基であり、より好ましくは6-クロロ-3-ピリジル基、6-フルオロ-3-ピリジル基、6-クロロ
-5-フルオロ-3-ピリジル基、6-ブロモ-3-ピリジル基、2-クロロ-5-ピリミジル基である。
【００９４】
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　式（Ie）および式（Ie’）で示される化合物のYは、同一または異なっていてもよい1～
3の置換基を示す。
【００９５】
　式（Ie）および式（Ie’）で示される化合物のYが示す「ハロゲン原子により置換され
ていてもよいC１～６アルキル基」とは、鎖状、分岐状、環状またはそれらの組合せの炭
素数1～6のアルキル基であり、置換されていてもよいハロゲン原子の数の上限はアルキル
基が有する水素原子の数である。分岐状または環状のアルキル基を含む場合は、炭素数は
3以上であることは明らかである。
【００９６】
　具体的にはメチル基、エチル基、n-プロピル基、イソプロピル基、n-ブチル基、t-ブチ
ル基、トリフルオロメチル基、2-クロロエチル基が挙げられ、好ましくはメチル基である
。
【００９７】
　Yが示す「ハロゲンにより置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基」とは、具体
的にはメトキシ基、エトキシ基、トリフルオロメチル基、ジフルオロメチル基が挙げられ
る。
【００９８】
　Yの好ましい態様としては、水素原子、またはハロゲンであり、より好ましくは水素原
子である。
【００９９】
　式（Ie）および式（Ie’）で示される化合物のR4eが示す「ハロゲン原子により置換さ
れたC１～６アルキル基」とは、鎖状、分岐状、環状またはそれらの組合せの炭素数1～6
のアルキル基であり、置換されたハロゲン原子の数の上限はアルキル基が有する水素原子
の数である。分岐状または環状のアルキル基を含む場合は、炭素数は3以上であることは
明らかである。
【０１００】
　具体的にはトリフルオロメチル基、トリクロロメチル基、ジフルオロクロロメチル基、
ジフルオロメチル基、ジクロロメチル基、ジブロモメチル基、クロロメチル基、ジフルオ
ロエチル基、ジクロロエチル基、2,2,2-トリフルオロエチル基、ペンタフルオロエチル基
、ジフルオロシクロプロピル基等が挙げられ、好ましくはトリフルオロメチル基、トリク
ロロメチル基、ジクロロメチル基、ジフルオロメチル基、ジフルオロクロロメチル基、ク
ロロメチル基、ペンタフルオロエチル基であり、より好ましくはトリフルオロメチル基、
ジフルオロメチル基、ジフルオロクロロメチル基、クロロメチル基、ペンタフルオロエチ
ル基である。
【０１０１】
　R4eが示す「ハロゲンにより置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基」とは、具
体的にはメトキシ基、エトキシ基、イソプロピルオキシ基、トリフルオロメトキシ基、等
が挙げられる。
【０１０２】
　R4eの好ましい態様としては、ハロゲンにより置換されていてもよいC１～６アルキル基
であり、より好ましくはトリフルオロメチル基、ジフルオロメチル基、ジフルオロクロロ
メチル基、クロロメチル基、ペンタフルオロエチル基である。
【０１０３】
　本発明により提供される有害生物防除剤の有効成分である化学式（I）で示されるアミ
ン誘導体の塩としては、農畜薬上許容可能な酸付加塩であり、例えば、塩酸塩、硝酸塩、
硫酸塩、リン酸塩または酢酸塩などが挙げられる。
【０１０４】
　式（I）が示す化合物の好ましい態様においては、
Arは、4-ニトロフェニル基、4-シアノフェニル基、3,5-ジブロモフェニル基、2,4-ジブロ
モフェニル基、6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、6-クロロ-5-フルオ
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ロ-3-ピリジル基、6-ブロモ-3-ピリジル基、6-フルオロ-3-ピリジル基、5,6-ジクロロ-3-
ピリジル基、または6-トリフルオロメチル-3-ピリジル基を示し、
R1は、水素原子、またはメチル基を示し、
R2は、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボニ
ル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルスルホニ
ル基、またはシアノ基を示し、
R3は、メチレン基、エチレン基、プロピレン基、または1-プロピニレン基を示し、
R4は、水素原子、シアノ基、SR5（R5は、ハロゲンにより置換されていてもよいC１～6ア
ルキル基を示す）、S-CS-OR8、S-CS-SR8（R8は、ハロゲンにより置換されていてもよいC
１～6アルキル基を示す）を示す。
【０１０５】
　好ましい化合物の例は、下記（i）から（iii）の化合物である。
【０１０６】
　（i）Arは、4-シアノフェニル基、4-ニトロフェニル基、3,5-ジクロロフェニル基、3,5
-ジブロモフェニル基、2,4-ジブロモフェニル基、4-ブロモフェニル基、3-ニトロ-5-ブロ
モフェニル基、6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、6-クロロ-5-フルオ
ロ-3-ピリジル基、6-トリフルオロメチル-3-ピリジル基を示し、
R1は、水素原子を示し、
R2は、トリフルオロメチルスルホニル基を示し、
R3は、メチレン基、エチレン基、1-プロピニレン基を示し、
R4は、水素原子またはシアノ基を示す化合物、
　（ii）Arは、6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、または6-トリフルオ
ロメチル-3-ピリジル基を示し、
R1は、水素原子またはメチル基を示し、
R2は、シアノ基、またはトリフルオロメチルカルボニル基を示し、
R3は、エチレン基を示し、
R4は、水素原子、SR5（R5は、ハロゲンにより置換されていてもよいC１～6アルキル基を
示す）、S-CS-OR8、S-CS-SR8（R8は、ハロゲンにより置換されていてもよいC１～6アルキ
ル基を示す）を示す化合物、
　（iii）式（Ie）で示される化合物
　特に好ましい化合物の例は下記（i）から（iii）の化合物である。
【０１０７】
　（i）Arは、4-シアノフェニル基、4-ニトロフェニル基、3,5-ジクロロフェニル基、3,5
-ジブロモフェニル基、2,4-ジブロモフェニル基、4-ブロモフェニル基、3-ニトロ-5-ブロ
モフェニル基、6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、6-クロロ-5-フルオ
ロ-3-ピリジル基、6-トリフルオロメチル-3-ピリジル基を示し、
R1は、水素原子を示し、
R2は、トリフルオロメチルスルホニル基を示し、
R3は、メチレン基、エチレン基、1-プロピニレン基を示し、
R4は、水素原子を示す化合物、
　（ii）Arは、6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、または6-トリフルオ
ロメチル-3-ピリジル基を示し、
R1は、水素原子またはメチル基を示し、
R2は、シアノ基、またはトリフルオロメチルカルボニル基を示し、
R3は、エチレン基を示し、
R4は、SR5（R5は、ハロゲンにより置換されていてもよいC１～6アルキル基を示す）、S-C
S-OR8、S-CS-SR8（R8は、ハロゲンにより置換されていてもよいC１～6アルキル基を示す
）を示す化合物、
（iii）式（Ie）で示される化合物
　式（Ie）で示される化合物の好ましい態様は、



(17) JP 2012-140449 A 2012.7.26

10

20

30

40

Arは、3-ピリジル基、6-クロロ-3-ピリジル基、5-クロロ-3-チアゾリル基、6-クロロ-5-
フルオロ-3-ピリジル基、6-ブロモ-3-ピリジル基、6-フルオロ-3-ピリジル基、5,6-ジク
ロロ-3-ピリジル基、6-トリフルオロメチル-3-ピリジル基、2-クロロ-5-ピリミジル基を
示し、
R1は、水素原子またはメチル基、エチル基を示し、
Yは、水素原子、ハロゲン原子、メチル基を示し、
R4eは、トリフルオロメチル基、トリクロロメチル基、ジクロロメチル基、ジフルオロメ
チル基、ジフルオロクロロメチル基、クロロメチル基、ペンタフルオロエチル基を示す化
合物であり、
　より好ましくは
Arは、6-クロロ-3-ピリジル基、6-フルオロ-3-ピリジル基、6-クロロ-5-フルオロ-3-ピリ
ジル基、6-ブロモ-3-ピリジル基、2-クロロ-5-ピリミジル基を示し、
R1は、水素原子、またはメチル基を示し、
Yは、水素原子を示し
R4eは、トリフルオロメチル基、ジフルオロメチル基、ジフルオロクロロメチル基、クロ
ロメチル基、ペンタフルオロエチル基を示す化合物である。
【０１０８】
　本発明の有害生物防除剤の有効成分たる化学式（I）で表される化合物は、好ましくは
、500ppmの茎葉処理、0.1mg/苗の土壌潅注処理、2μg/頭の局所施用処理、50ppmの薬液へ
の浸漬処理、200ppmのドライフィルム処理により防除活性（例えば、死虫率または苦悶虫
率が30％以上、50％以上、80％以上、100%）を有するものである（本発明の試験例を参照
のこと）。また、試験例１５に示す20μg/苗の浸根処理または試験例２１に示す約3ppmで
の培養条件下での運動性評価により防除活性（殺虫効果）を有するものである。
【０１０９】
　茎葉処理においては、より好ましくは、500ppm未満（例えば、400ppm、300ppm、200ppm
、100ppm、50ppm、30ppm、10ppm、5ppm、3ppm、1.5ppm、1.25ppm、1ppm、0.5ppm）の濃度
で防除活性を有するものである。
【０１１０】
　土壌潅注処理においては、より好ましくは、0.1mg/苗未満（例えば、0.05mg/苗、0.01m
g/苗、0.005mg/苗、0.002mg/苗）の濃度で防除活性を有するものである。
【０１１１】
　局所施用処理においては、より好ましくは、2μg/頭未満（例えば、1μg/頭、0.5μg/
頭、0.2μg/頭）の濃度で防除活性を有するものである。
【０１１２】
　ドライフィルム処理においては、より好ましくは、200ppm未満（例えば、100ppm、50pp
m、30ppm、10ppm）の濃度で防除活性を有するものである。
【０１１３】
　浸根処理においては、より好ましくは、20μg/苗未満（例えば、10μg/苗、5μg/苗、2
μg/苗、1μg/苗、0.5μg/苗、0.1μg/苗、0.05μg/苗、0.03μg/苗、0.01μg/苗）の濃
度で防除活性を有するものである。
【０１１４】
　本発明化合物の具体的な例を表１から５に挙げる。
【０１１５】
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【表１】

【０１１６】
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【表２】

【０１１７】
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【表３】

【０１１８】
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【０１１９】
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【表５】

【０１２０】
　最も好ましい化合物は、以下に示す表５に記載の
化合物番号２１２：Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－
２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド、
化合物番号２２７：Ｎ－〔１－（（６－クロロ－５－フルオロピリジン－３－イル）メチ
ル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２,２－トリフルオロアセタミド、
化合物番号２２９：Ｎ－〔１－（（６－フルオロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン
－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド、
化合物番号２３１：Ｎ－〔１－（（６－ブロモピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－
２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド、
化合物番号２３７：Ｎ－〔１－（１－（６－クロロピリジン－３－イル）エチル）ピリジ
ン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド、
化合物番号２３８：Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－
２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２－ジフルオロアセタミド、
化合物番号２３９：２－クロローＮ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２－ジフルオロアセタミド
化合物番号２４２：Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジンー３－イル）メチル）ピリジンー
２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，３，３，３－ペンタフルオロプロパナミド
化合物番号２４３：Ｎ－〔１－（（２－クロロピリミジン－５－イル）メチル）ピリジン
ー２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド
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である。
【０１２１】
　なお、表５に記載の化合物番号２１２：Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル
）メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミドの
物性は、下記の通りである。この物性を示すものは、いずれの先行文献にも記載されてい
ない。
（ａ）粉末X線回折において、少なくとも下記回折角（２θ）に回折角ピークを有する。
回折角：8.6±0.2°、14.2±0.2°、17.5±0.2°、18.3±0.2°、19.7±0.2°、22.3±0.
2°、30.9±0.2°、35.3±0.2°
（ｂ）示差走査熱量分析（DSC）において、融点が155～158℃を示す。
【０１２２】
　化学式（I）で表される本発明化合物の少なくとも１種を含有する有害生物防除剤が防
除効果を示す虫種の例は、以下の通りである。
【０１２３】
　農園芸上の害虫としては、鱗翅目害虫（例えば、ハスモンヨトウ、ヨトウガ、アワヨト
ウ、アオムシ、コナガ、シロイチモジヨトウ、ニカメイガ、コブノメイガ、フタオビコヤ
ガ、ハマキガ、シンクイガ、ハモグリガ、ドクガ、アグロティス属害虫（Agrotis　spp）
、ヘリコベルパ属害虫（Helicoverpa　spp）、ヘリオティス属害虫（Heliothis　spp）な
ど）、半翅目害虫（例えぱ、モモアカアブラムシ、ワタアブラムシ、Aphisfabae、トウモ
ロコシアブラムシ、エンドウヒゲナガアブラムシ、ジヤガイモヒゲナガアブラムシ、マメ
アブラムシ、チューリップヒゲナガアブラムシ、Macrosiphum　avenae、Methopolophium
　dirhodum、ムギクビレアブラムシ、ムギミドリアブラムシ、ダイコンアブラムシ、ニセ
ダイコンアブラムシ、ユキヤナギアブラムシ、Rosy　apple　aphid、リンゴワタムシ、コ
ミカンアブラムシ、ミカンクロアブラムシなどのアブラムシ類（Aphididae，Adelgidae，
Phy11oxeridae）、ツマグロヨコバイ、チャノミドリヒメヨコバイなどのヨコバイ類、ヒ
メトビウンカ、トビイロウンカ、セジロウンカなどのウンカ類、シラホシカメムシ、ミナ
ミアオカメムシ、チャバネアオカメムシ、アカヒゲホソミドリカスミカメなどのカメムシ
類、シルバーリーフコナジラミ、タバココナジラミ、オンシツコナジラミなどのコナジラ
ミ類（A1eyrodidae）、クワコナカイガラムシ、ミカンコナカイガラムシ、クワシロカイ
ガラムシ、アカマルカイガラムシなどのカイガラムシ類（Diaspididae，Margarodidae，O
rtheziidae，Ac1erdiae，Dacty1opiidae，Kerridae，Pseudococcidae，Coccidae，Erioco
ccidae，Asterolecaniidae，Beesonidae，Lecanodiaspididae，Cerococcidaeなど）、鞘
翅目害虫（例えば、イネミズゾウムシ、アズキゾウムシ、チャイロコメノゴミムシダマシ
、ウェスタンコーンルートワーム、サザンコーンルートワーム、ドウガネブイブイ、ヒメ
コガネ、キスジノミハムシ、ウリハムシ、コロラドポテトハムシ、イネドロオイムシ、シ
ンクイムシ類、カミキリムシ類など）、ダニ目（例えば、ナミハダニ、カンザワハダニ、
ミカンハダニなど）、膜翅目害虫（例えばハバチ類）、直翅目害虫（例えば、バッタ類）
、双翅目害虫（例えば、イエバエ、ハモグリバエ類）、アザミウマ目害虫（例えば、ミナ
ミキイロアザミウマ、ミカンキイロアザミウマなど）、植物寄生性線虫（例えば、ネコブ
センチュウ、ネグサレセンチュウ、イネシンガレセンチュウ、マツノザイセンチュウなど
）などが挙げられる。
【０１２４】
　動物寄生性害虫としては、マダニ類（例えば、ローン・スターマダニ、メキシコ湾岸マ
ダニ、オウシマダニ、ロッキー山脈森林マダニ、西海岸マダニ、アメリカンドッグティッ
ク、ツリガネチマダニ、キチマダニ、フタトゲチマダニ、オオトゲチマダニ、タネガタマ
ダニ、ヤマトマダニ、西部クロアシダニ、シュルツェマダニ、ヒツジダニ、クロアシダニ
、カズキダニ、クリイロコイタマダニ）、ツメダニ類（例えば、ネコツメダニ、イヌツメ
ダニ）、ニキビダニ類（例えば、イヌニキビダニ、ネコニキビダニ）、キュウセンダニ類
（例えば、ウシキュウセンヒゼンダニ）、ヒゼンダニ類（例えば、ウシショクヒヒゼンダ
ニ、イヌミミヒゼンダニ）、サオオシダニ類（例えば、トリサシダニ）、ワクモ類、ウモ
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ウダニ類（例えば、ニワトリウモウダニ、ヒシガタウモウダニ）、ツツガムシ類（例えば
、ミヤガワタマツツガムシ、アカツツガムシ）、ノミ類（例えば、ネコノミ、ヒトノミ、
ケオプスネズミノミ、ネズミノミ）、ハジラミ類（例えば、イヌハジラミ、ニワトリハジ
ラミ）、シラミ類（例えば、ブタジラミ、イヌジラミ、コロモジラミ、ヒトジラミ、ケジ
ラミ、トコジラミ）、イエバエ類、ウシバエ類、サシバエ類、ウマバエ類、チョウバエ類
（例えば、サシチョウバエ）、ツェツェバエ、アブ類、ヤブカ類（例えば、ヒトスジシマ
カ、ネッタイシマカ）、イエカ類（例えば、アカイエカ）、ハマダラカ類、ヌカカ類、ブ
ユ類、サシガメ類、イエヒメアリ、線虫類（例えば、糞線虫類、鈎虫類、円虫類（例えば
、捻転胃虫、ネズミ円虫）、毛様線虫類、変円虫類（例えば、豚肺虫、広東住血線虫、猫
肺虫）、蟯虫類、盲腸虫類（例えば、鶏回虫）、回虫類（例えば、アニサキス線虫、豚回
虫、馬回虫、犬回虫、猫回虫）、旋尾線虫類（例えば、スブルラ類、有棘顎口虫、猫胃虫
、類円豚胃虫、大口馬胃虫、鶏胃虫、メジナ虫）、糸状虫類（例えば、犬糸状虫、リンパ
系糸状虫、回旋糸状虫、ロア糸状虫）、腎虫類、旋毛虫類（例えば、犬鞭虫、旋毛虫））
、吸虫類（例えば、日本住血吸虫、肝蛭）、鉤頭虫類、条虫類（例えば、疑葉類（例えば
、マンソン裂頭条虫）、円葉類（例えば、瓜実条虫））、原虫類などが挙げられる。
【０１２５】
　衛生害虫、不快害虫、貯穀害虫、貯蔵食品害虫、および家屋害虫としては、カ類（例え
ば、ヒトスジシマカ、アカイエカ）、ゴキブリ類（例えば、クロゴキブリ、ヤマトゴキブ
リ、チャバネゴキブリ）、コナダニ類（例えば、ケナガコナダニ）、ハエ類（例えば、イ
エバエ、ニクバエ、チョウバエ類、ショウジョウバエ、ユスリカ類）、ブユ類、ヌカカ類
、膜翅目昆虫（例えば、クロオオアリ、ファイヤーアント等のアリ類、オオスズメバチ等
のハチ類）、ワラジムシ目の節足動物(例えば、ワラジムシ、フナムシ、ダンゴムシ)、半
翅目昆虫（例えば、トコジラミ）、多足亜門の節足動物(例えば、ムカデ類、ゲジ類、ヤ
スデ類)、クモ目の節足動物(例えば、アシダカグモ)、鞘翅目昆虫（例えば、ゴミムシ）
、トビムシ目の節足動物(例えば、トゲナシシロトビムシ)、ハサミムシ目昆虫（例えば、
オオハサミムシ）、バッタ目昆虫（例えば、カマドウマ類）、コウチュウ目昆虫（例えば
、アズキゾウムシ、コクゾウムシ、コクヌスト、コクヌストモドキ、ヒョウホンムシ、シ
バンムシ、キクイムシ、カツオブシムシ、クロトラカミキリ）、チョウ目昆虫(例えば、
メイガ類、イガ類)、ヒラタムシ類、シロアリ目昆虫(例えば、イエシロアリ、アメリカカ
ンザイシロアリ、タイワンシロアリ)、シミ目(例えば、ヤマトシミ)等が挙げられる。
【０１２６】
　これらの中で、本発明の有害生物防除剤を適用する虫種として好ましいものは、鱗翅目
害虫、半翅目害虫、アザミウマ目害虫、双翅目害虫、鞘翅目害虫、動物寄生性のノミ類や
ダニ類、犬糸状虫（例えば、コナガ、ハスモンヨトウ、ワタアブラムシ、モモアカアブラ
ムシ、ヒメトビウンカ、トビイロウンカ、セジロウンカ、ツマグロヨコバイ、アカヒゲホ
ソミドリカスミカメ、チャバネアオカメムシ、ミカンキイロアザミウマ、イネドロオイム
シ、イネミズゾウムシ、イエバエ、フタトゲチマダニ、および犬糸状虫からなる群より選
択される少なくとも１つの虫種）であり、より好ましくは、半翅目害虫、鞘翅目害虫、マ
ダニ類、特に好ましくはウンカ類、ツマグロヨコバイである。
【０１２７】
　従って、本発明により提供される有害生物防除剤としては、例えば、農園芸用殺虫剤、
動物内部寄生虫防除剤、動物外部寄生虫防除剤、衛生害虫防除剤、不快害虫防除剤、貯穀
・貯蔵食品害虫防除剤、家屋害虫防除剤などが挙げられるが、好ましくは農園芸用殺虫剤
、動物内部寄生虫防除剤、動物外部寄生虫防除剤である。
【０１２８】
　本発明の有害生物防除剤は、化学式（I）で表される化合物の他、使用法に応じた担体
を用いて調製することもできる。
【０１２９】
　本発明の有害生物防除剤が農業害虫防除剤であるときは、通常は適当な固体担体、液体
担体、ガス状担体、界面活性剤、分散剤その他の製剤用補助剤と混合して乳剤、液剤、懸
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濁剤、水和剤、フロアブル剤、粉剤、粒剤、錠剤、油剤、エアゾール、薫煙剤などの任意
の剤型で提供される。
【０１３０】
　固体担体としては、例えば、タルク、ベンナイト、クレー、カオリン、ケイソウ土、バ
ーミキュライト、ホワイトカーボン、炭酸カルシウムなどが挙げられる。
【０１３１】
　液体担体としては、例えばメタノール、n-ヘキサノール、エチレングリコールなどのア
ルコール類、アセトン、メチルエチルケトン、シクロヘキサノンなどのケトン類、ｎ－ヘ
キサン、ケロシン、灯油などの脂肪族炭化水素類、トルエン、キシレン、メチルナフタレ
ンなどの芳香族炭化水素類、ジエチルエーテル、ジオキサン、テトラヒドロフランなどの
エーテル類、酢酸エチルなどのエステル類、アセトニトリル、イソブチロニトリルなどの
ニトリル類、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどの酸アミド類、ダイズ油
、綿実油などの植物油類、ジメチルスルホキシド、水などが挙げられる。
【０１３２】
　また、ガス状担体としてはLPG、空気、窒素、炭酸ガス、ジメチルエーテルなどが挙げ
られる。
【０１３３】
　乳化、分散、展着などのための界面活性剤や分散剤としては、例えば、アルキル硫酸エ
ステル類、アルキル（アリール）スルホン酸塩類、ポリオキシアルキレンアルキル（アリ
ール）エーテル類、多価アルコールエステル類、リグニンスルホン酸塩などを用いること
ができる。
【０１３４】
　また、製剤の性状を改善するための補助剤としては、例えば、カルボキシメチルセルロ
ース、アラビアガム、ポリエチレングリコール、ステアリン酸カルシウムなどを用いるこ
とができる。
【０１３５】
　上記の担体、界面活性剤、分散剤、および補助剤は、必要に応じて各々単独で、あるい
は組み合わせて用いることができる。
【０１３６】
　上記製剤中の有効成分の含有量は、特に限定されないが、通常、乳剤では1～75重量％
、粉剤では0.3～25重量％、水和剤では1～90重量％、粒剤では0.5～10重量％である。
【０１３７】
　化学式（I）で表される化合物、これらを含む製剤、および、それらと他の有害生物防
除剤との混合剤は、有害昆虫、植物、植物繁殖体（plant　propagation　materials；例
えば、種子、植物茎葉部、根部、発芽した植物、および、幼植物等）、土壌、養液栽培に
おける養液、養液栽培における固形培地、および害虫の侵入を妨ぐことを必要とする部屋
などに適用することができる。適用される植物には、遺伝子組み換え作物が含まれる。
これらの適用は、害虫の侵入の前および後に行うことができる。
【０１３８】
　特に、化学式（Ｉｅ）で表される化合物これらを含む製剤、および、それらと他の有害
生物防除剤との混合剤は、有効量を、植物の種子、根、塊茎、球根、根茎、発芽した植物
、幼植物、土壌、養液栽培における養液、養液栽培における固形培地からなる群から選択
される対象に適用し、植物内に浸透移行させることによって、有害生物を防除することが
できる。
【０１３９】
　上記適用対象が、植物の種子、根、塊茎、球根または根茎である場合、適用方法の好適
な例としては、浸透移行を妨げない限り特に限定されないが、浸漬法、粉衣法、塗沫法、
吹き付け法、ペレット法、皮膜法等である。
【０１４０】
　種子の場合、適用法としては、例えば、浸漬法、粉衣法、塗沫法、吹き付け法、ペレッ
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ト法、皮膜法、くん蒸法が挙げられる。浸漬法は、液状の薬剤液の中へ種子を浸漬する方
法であり、粉衣法には、乾燥状の種子へ粉状の薬剤を付着させる乾粉衣法と、軽く水に浸
した種子を粉状の薬剤を付着させる湿粉衣法がある。また、懸濁状の薬剤を、ミキサー内
で種子の表面へ塗布する塗沫法、種子表面へ吹き付ける吹き付け法がある。さらに、種子
を充填剤と共に一定の大きさ・形へペレット化する際に、充填物に薬剤を混ぜて処理する
ペレット法や、薬剤を含んだフィルムを種子にコーティングする皮膜法、密閉容器内でガ
ス化した薬剤により種子を消毒するくん蒸法が挙げられる。
【０１４１】
　発芽した植物、および、幼植物に適用する場合、浸漬による全体または１部の処理によ
って、発芽後、土壌からの出芽後、移植の前に適用することにより、これらの植物を保護
することができる。
【０１４２】
　また、種子、根、塊茎、球根、または根茎等に適用する場合、種子、根、塊茎、球根、
または根茎等を薬剤が植物内に浸透移行するのに十分な時間、植栽または浸漬することも
挙げられる。この場合浸漬させる時間および温度は、適用対象、薬物の種類および量等に
応じて、当業者によって適宜決定される。そして、浸透移行時間としては、特に限定され
ないが、例えば、１時間以上である。また、浸透移行における温度としては、例えば、5
～45℃である。
【０１４３】
　土壌への適用方法としては、例えば、本発明化合物これらを含む製剤、および、それら
と他の有害生物防除剤との混合剤の粒剤を土壌中また土壌上に適用することが挙げられる
。好ましい土壌施用方法としては、散布、帯、溝、および植付け穴適用法である。ここで
、散布処理は、処理しようとする面積全体にわたる表面処理、および、それに後続する土
壌中への機械的な導入を包含する。
【０１４４】
　また、本発明化合物これらを含む製剤、および、それらと他の有害生物防除剤との混合
剤を水中で乳化または溶解した溶液を土壌に潅注することによって適用することも有利な
土壌施用方法である。
【０１４５】
　野菜、および、花き類の生産のための、水耕栽培および、砂耕、ＮＦＴ（Ｎｕｔｒｉｅ
ｎｔ　Ｆｉｌｍ　Ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ）、ロックウール耕などの固形培地耕栽培のような
養液栽培システムにおける養液へ適用する場合は、本発明化合物これらを含む製剤、およ
び、それらと他の有害生物防除剤との混合剤を、バーミキュライトを含む人工培土、およ
び、育苗用人工マットを含む固形培地に直接適用できることも明らかである。
【０１４６】
　また、上記適用工程において、式（Ｉ）の化合物またはその塩あるいは式（Ｉｅ）の化
合物またはその塩の有効量は、後続する浸透移行工程において、式（１）または式（Ｉｅ
）の化合物が植物内に浸透移行するのに十分な量が好ましい。
【０１４７】
　上記有効量は、化合物の性質、適用対象の種類および量、後続する浸透移行工程の長さ
、温度等を勘案して適宜決定することができるが、例えば、種子の場合、式（Ｉ）の化合
物またはその塩あるいは式（Ie）の化合物またはその塩の量は、種子10kg当たり、好まし
くは1g～10kgであり、より好ましくは10g～1kg適用される。また、土壌に適用する場合、
式（Ｉ）の化合物またはその塩あるいは式（Ｉｅ）の化合物またはその塩の量は、耕地10
アール当たり、好ましくは0.1g～10kgであり、より好ましくは1g～1kgである。植物の茎
葉部に処理する場合、化学式（I）の化合物またはその塩あるいは式（Ｉｅ）の化合物ま
たはその塩の量は、耕地10アール当たり、好ましくは0.1g～10kgであり、より好ましくは
1g～1kgを処理することが望ましい。
【０１４８】
　本発明の有害生物防除剤が動物寄生性害虫防除剤であるときは、液剤、乳剤、液化滴剤
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、噴霧剤、泡状製剤、錠剤、顆粒剤、細粒剤、粉剤、カプセル剤、錠剤、チュアブル剤、
注射剤、座剤、クリーム剤、シャンプー剤、リンス剤、樹脂剤、燻煙剤、毒餌剤などで提
供されるが、液剤、液化滴剤で提供されることが特に好ましい。
【０１４９】
　液剤には、さらに、通常の乳化剤、分散剤、展着剤、湿潤剤、懸濁化剤、保存剤、噴射
剤などの製剤用補助剤なども配合することができ、さらに、通常の塗膜形成剤も配合する
ことができる。乳化、分散、展着などのための界面活性剤としては、例えば石鹸類、ポリ
オキシアルキレンアルキル（アリール）エーテル類、ポリオキシエチレンアルキルアリル
エーテル類、ポリオキシエチレン脂肪酸エステル、高級アルコール類、アルキルアリール
スルホン酸塩などを用いることができる。分散剤としては、例えばカゼイン、ゼラチン、
多糖類、リグニン誘導体、糖類、合成水溶性高分子などが挙げられる。展着・湿潤剤とし
ては、例えばグリセリン、ポリエチレングリコールなどが挙げられる。懸濁化剤としては
、例えばカゼイン、ゼラチン、ヒドロキシプロピルセルロース、アラビアガムなどが挙げ
られ、安定化剤としては、例えばフェノール系酸化防止剤（BHT、BHAなど）、アミン系酸
化防止剤（ジフェニルアミンなど）、有機硫黄系酸化防止剤などが挙げられる。保存剤と
しては、例えばパラオキシ安息香酸メチル、パラオキシ安息香酸エチル、パラオキシ安息
香酸プロピル、パラオキシ安息香酸ブチルなどが挙げられる。上記の担体、界面活性剤、
分散剤、および補助剤は、必要に応じて各々単独で、あるいは組み合わせて用いることが
できる。さらに香料、共力剤などを含有してもよい。本発明の有害生物防除剤中の有効成
分の含有量は、液剤では通常1～75重量％が適当である。
【０１５０】
　クリーム剤を調製するために使用する担体としては、例えば非揮発性炭化水素類（流動
パラフィンなど）、ラノリン水添加油脂類、高級脂肪酸、脂肪酸エステル、動植物油、シ
リコーンオイル、水が挙げられる。さらに、乳化剤、保湿剤、酸化防止剤、香料、ホウ砂
、紫外線吸収剤も、必要に応じて、各々単独であるいは組み合わせて用いることができる
。乳化剤としては、例えば、脂肪酸ソルビタン、ポリオキシエチレンアルキルエーテル、
脂肪酸ポリオキシエチレンなどが挙げられる。本発明の有害生物防除剤中の有効成分の含
有量は、クリーム剤では通常0.5～70重量％が適当である。
【０１５１】
　カプセル剤、丸剤または錠剤は、本発明の組成物中の有効成分を適当に小分けし、希釈
液または澱粉、乳糖、タルクなどのキャリアーと混合し、さらに、ステアリン酸マグネシ
ウムなどのような崩壊剤および/または結合剤を加え、必要に応じて打錠して使用するこ
とができる。
【０１５２】
　注射剤は無菌溶液として調製する必要がある。注射剤には、例えば、その溶液を血液と
等張にさせるために十分な塩またはブドウ糖が含まれていても良い。注射剤を調製するた
めに使用可能な担体としては、グリセリド、安息香酸ベンジル、ミリスチン酸イソプロピ
ルおよびプロピレングリコールの脂肪酸誘導体などのエステル、Ｎ-メチルピロリドン、
グリセロールホルマールのような有機溶媒が挙げられる。本発明の有害生物防除剤中の有
効成分の含有量は、注射剤では通常0.01～10重量％が適当である。
【０１５３】
　樹脂剤を調製するための担体としては、例えば塩化ビニル系重合体、ポリウレタンなど
が挙げられる。これらの基材には、必要によりフタル酸エステル類、アジピン酸エステル
類、ステアリン酸などの可塑剤を添加することができる。該基材中に本有効成分を混練し
た後、射出成型、押出成型、プレス成型などにより成型することができる。さらに、適宣
、成型、裁断などの工程を経て、動物用イヤータッグ、動物用防虫首輪とすることもでき
る。
【０１５４】
　毒餌剤用の担体としては、餌物質および誘引物質（小麦粉、トウモロコシ粉などの穀粉
、コーンスターチ、ポテトスターチなどの澱粉、グラニュー糖、麦芽糖、蜂蜜などの糖類
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、グリセリン、オニオンフレーバー、ミルクフレーバーなどの食品フレーバー、蛹粉、魚
粉などの動物性粉末、各種フェロモンなど）が挙げられる。本発明の有害生物防除剤の有
効成分の含有量は、毒餌剤では通常0.0001～90重量％が適当である。
【０１５５】
　本発明の有害生物防除剤を、経口または注射により適用動物の体内へ投与することや、
適用動物の体表の全体または部分へ投与することで有害生物を防除することができる。ま
た、害虫の侵入、寄生、移動が予想される場所を本発明の有害生物防除剤で被覆すること
により、有害生物を防除することもできる。
【０１５６】
　本発明の有害生物防除剤は、そのまま用いても良いが、場合によっては水、液状の担体
、市販のシャンプー、リンス、餌、飼育舎下敷きなどで希釈して適用することができる。
【０１５７】
　また、本発明による有害生物防除剤は、他の殺菌剤、殺虫剤、殺ダニ剤、除草剤、植物
成長調節剤、肥料などと混合して用いることもできる。混合して用いることができる薬剤
としては、ペスティサイド　マニュアル（第13版　The　British　Crop　Protection　Co
uncil　発行）や、シブヤインデックス（SHIBUYA　INDEX　第１３版、２００８年、SHIBU
YA　INDEX　RESEARCH　GROUP　発行）に記載のものが挙げられる。より具体的には、殺虫
剤、殺ダニ剤または殺線虫剤としてはアセフェート（acephate）、ジクロルボス（dichlo
rvos）、EPN、フェニトロチオン（fenitothion）、フェナミホス（fenamifos）、プロチ
オホス（prothiofos）、プロフェノホス（profenofos）、ピラクロホス（pyraclofos）、
クロルピリホスメチル（chlorpyrifos-methyl）、ダイアジノン（diazinon）、ホスチア
ゼート（fosthiazate）、イミシアホス（imicyafos）のような有機リン酸エステル系化合
物、メソミル（methomy1）、チオジカルブ（thiodicarb）、アルジカルブ（aldicarb）、
オキサミル（oxamyl）、プロポキスル（propoxur）、カルバリル(carbaryl)、フェノブカ
ルブ(fenobucarb)、エチオフェンカルブ(ethiofencarb)、フェノチオカルブ(fenothiocar
b)、ピリミカーブ(pirimicarb)、カルボフラン(carbofuran)、ベンフラカルブ(benfuraca
rb)のようなカーバメート系化合物、カルタップ(cartap)、チオシクラム(thiocyclam)の
ようなネライストキシン誘導体、ジコホル(dicofol)、テトラジホン(tetradifon)のよう
な有機塩素系化合物、ペルメトリン(permethrin)、テフルトリン(tefluthrin)、シペルメ
トリン(cypermethrin)、デルタメトリン(deltamethrin)、シハロトリン(cyhalothrin)、
フェンバレレート(fenvalerate)、フルバリネート(fluvalinate)、エトフェンプロックス
(ethofenprox)、シラフルオフェン(silafluofen)のようなピレスロイド系化合物、ジフル
ベンズロン(diflubenzuron)、テフルベンズロン(teflubenzuron)、フルフェノクスロン(f
lufenoxuron)、クロルフルアズロン(chlorfluazuron)、のようなベンゾイルウレア系化合
物、メトプレン(methoprene)のような幼若ホルモン様化合物、クロマフェノジドのような
脱皮ホルモン様化合物が挙げられる。さらに、その他の化合物として、ブプロフェジン（
buprofezin）、ヘキシチアゾクス（hexythiazox）、アミトラズ（amitraz）、クロルジメ
ホルム（chlordimeform）、ピリダベン（pyridaben）、フェンピロキシメート（fenpyrox
ymate）、ピリミジフェン（pyrimidifen）、テブフェンピラド（tebufenpyrad）、トルフ
ェンピラド（tolfenpyrad）、フルアクリピリム（fluacrypyrim）、アセキノシル(acequi
nocyl)、シフルメトフェン（cyflumetofen）、フルベンジアミド（flubendizmide）、エ
チプロール（ethiprole）、フィプロニル（fipronil）、エトキサゾール（ethoxazole）
、イミダクロプリド（imidacloprid）、クロチアニジン（c1othianidin）、チアメトキサ
ム（thiamethoxam）、アセタミプリド（acetamiprid）、ニテンピラム（nitenpyram）、
チアクロプリド（thiacloprid）、ジノテフラン（dinotefuran）、ピメトロジン（pymetr
ozine）、ビフェナゼート（bifenazate）、スピロジクロフェン（spirodiclofen）、スピ
ロメシフェン（spiromesifen）、フロニカミド（flonicamid）、クロルフェナピル（chlo
rfenapyr）、ピリプロキシフェン（pyriproxyfen）、インドキサカルブ（indoxacarb）、
ピリダリル（pyridalyl）、またはスピノサド（spinosad）、アベルメクチン（avermecti
n）、ミルベマイシン（milbemycin）、シエノピラフェン（cyenopyrafen）、スピネトラ
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ム（spinetoram）、ピリフルキナゾン（pyrifluquinazon）、クロラントラニリプロール
（chlorantraniliprole）、シアントラニリプロール(cyantraniliprole)、スピロテトラ
マト（spirotetramat）、レピメクチン（lepimectin）、メタフルミゾン（metaflumizone
）、ピラフルプロール（pyrafluprole）、ピリプロール（pyriprole）、ヒドラメチルノ
ン(hydramethylnon)、トリアザメート(triazamate)、スルフォキサフロル（sulfoxaflor
）、フルピラジフロン（flupyradifurone）、フロメトキン（flometoquin）、有機金属系
化合物、ジニトロ系化合物、有機硫黄化合物、尿素系化合物、トリアジン系化合物、ヒド
ラジン系化合物が挙げられる。
【０１５８】
　本発明の有害生物防除剤は、BT剤、昆虫病原ウイルス剤などのような微生物農薬と、混
用または併用することもできる。
【０１５９】
　混用または併用で用いられる殺菌剤としては、例えば、アゾキシストルビン(azoxystro
bin)、クレソキシムメチル(kresoxym-methyl)、トリフロキシストロビン(trifloxystrobi
n)、メトミノストロビン（metominostrobin）、オリサストロビン(orysastrobin)などの
ストロビルリン系化合物、メパニピリム（mepanipyrim）、ピリメサニル(pyrimethanil)
、シプロジニル(cyprodinil)のようなアニリノピリミジン系化合物、トリアジメホン(tri
adimefon)、ビテルタノール(bitertanol)、トリフルミゾール(triflumizole)、メトコナ
ゾール(metoconazole)、プロピコナゾール(propiconazole)、ペンコナゾール(penconazol
e)、フルシラゾール(flusilazole)、ミクロブタニル(myclobutanil)、シプロコナゾール(
cyproconazole)、テブコナゾール(tebuconazole)、ヘキサコナゾール(hexaconazole)、プ
ロクロラズ(prochloraz)、シメコナゾール(simeconazole)のようなアゾール系化合物、キ
ノメチオネート(quinomethionate)のようなキノキサリン系化合物、マンネブ(maneb)、ジ
ネブ(zineb)、マンコゼブ(mancozeb)、ポリカーバメート(polycarbamate)、プロビネブ(p
ropineb)のようなジチオカーバメート系化合物、ジエトフェンカルブ(diethofencarb)の
ようなフェニルカーバメート系化合物、クロロタロニル(chlorothalonil)、キントゼン(q
uintozene)のような有機塩素系化合物、ベノミル(benomyl)、チオファネートメチル(thio
phanate-methyl)、カーベンダジム(carbendazole)のようなベンズイミダゾール系化合物
、メタラキシル(metalaxyl)、オキサジキシル(oxadixyl)、オフラセ(ofurase)、ベナラキ
シル(benalaxyl)、フララキシル(furalaxyl)、シプロフラン(cyprofuram)のようなフェニ
ルアミド系化合物、ジクロフルアニド(dichlofluanid)のようなスルフェン酸系化合物、
水酸化第二銅(copper　hydroxide)、オキシキノリン銅(oxine-copper)のような銅系化合
物、ヒドロキシイソキサゾール(hydroxyisoxazole)のようなイソキサゾール系化合物、ホ
セチルアルミニウム(fosetyl-aluminium)、トルクロホス－メチル(tolclofos-methyl)の
ような有機リン系化合物、キャプタン(captan)、カプタホール(captafol)、フォルペット
(folpet)のようなＮ－ハロゲノチオアルキル系化合物、プロシミドン(procymidone)、イ
プロジオン(iprodione)、ビンクロゾリン(vinchlozolin)のようなジカルボキシイミド系
化合物、フルトラニル(flutolanil)、メプロニル(mepronil)、フラメトピル(furamepyr)
、チフルザミド(thifluzamide)、ボスカリド(boscalid)、ペンチオピラド(penthiopyrad)
のようなカルボキシアニリド系化合物、フェンプロピモルフ(fenpropimorph)、ジメトモ
ルフ(dimethomorph)のようなモルフォリン系化合物、水酸化トリフェニルスズ(fenthin　
hydroxide)、酢酸トリフェニルスズ(fenthin　acetate)のような有機スズ系化合物、フル
ジオキソニル(fludioxonil)、フェンピクロニル(fenpiclonil)のようなシアノピロール系
化合物、その他トリシクラゾール(tricyclazole)、ピロキロン(pyroquilon)、カルプロパ
ミド(carpropamid)、ジクロシメット(diclocymet)、フェノキサニル(fenoxanil)、フサラ
イド(fthalide)、フルアジナム(fluazinam)、シモキサニル(cymoxanil)、トリホリン(tri
forine)、ピリフェノックス(pyrifenox)、フェナリモル(fenarimol)、フェンプロピディ
ン(fenpropidin)、ペンシクロン(pencycuron)、フェリムゾン(ferimzone)、シアゾファミ
ド(cyazofamid)、イプロバリカルブ(iprovalicarb)、ベンチアバリカルブイソプロピル(b
enthiavalicarb-isopropyl)、イミノクタジンアルベシル酸塩（iminoctadin-albesilate
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validamycin)、ストレプトマイシン（streptomycin）、オキソリニック酸（oxolinic-aci
d）、テブフロキン(tebufloquin)、プロベナゾール(probenazole)、チアジニル（tiadini
l）イソチアニル(isotianil)などが挙げられる。
【０１６０】
[本発明の化合物の合成法]
　（１）次の化学式（Ia）で表される化合物は、
【０１６１】
【化７】

【０１６２】
[式中、Arは、置換されていてもよいフェニル基、または置換されていてもよい5～6員の
ヘテロ環を示し、
　R2は、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボ
ニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルオキシ
カルボニル基、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル
スルホニル基、CONR6R7（ここでR6、R7は互いに独立して、水素原子、ハロゲンにより置
換されていてもよいC1～6アルキル基）、アルキル部分がハロゲン原子により置換されて
いてもよいC1～6　O,O’-アルキルホスホリル基、シアノ基、ホルミル基またはニトロ基
を示し、
　R3は、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～8アルキレン基、ハロゲン原子に
より置換されていてもよいC2～8アルケニレン基、ハロゲン原子により置換されていても
よいC2～8アルキニレン基、置換されていてもよいフェニレン基、置換されていてもよい5
～6員のヘテロ環二価基を示し、
　R4は、水素原子、置換されていてもよいフェニル基、置換されていてもよい3～8員の炭
素およびヘテロ環、ハロゲン原子、OR5、OCOR5、OCOOR5、COR5、COOR5、SR5、SOR5、SO2R
5(ここでR5はハロゲンにより置換されていてもよいC1～C6アルキル基、アリール基、アラ
ルキル基を示す)、N-CO-OR8、N-CO-SR8、N-CS-OR8、N-CS-SR8、N-O-CO-R8、O-CO-R8、O-C
O-OR8、O-CO-SR8、O-CS-OR8、O-CS-SR8、S-CS-OR8、S-CS-SR8、S-CO-OR8、S-CO-SR8（こ
こでR8は、置換されていてもよいC1～6アルキル基を示し、置換基は、ハロゲン、C1～4ア
ルキルオキシカルボニル基、C1～4アルキルカルボニル基、ハロゲンまたはハロゲンによ
り置換されていてもよいC1～4アルキル基に置換されていてもよいベンゾイル基、C1～4ア
ルキルオキシ基、C1～4アルキルチオ基である）、NR9R10（ここでR9、R10は互いに独立し
て、水素原子、ハロゲンにより置換されていてもよいC1～6アルキル基、アルキル部分が
ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボニル基、アルキル部分が
ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキルカルボニルオキシ基を示す）を
示す。
【０１６３】
　ただし、Arが2,6-ジクロル-4-ピリジル基を示すとき、R2はアルキル部分がハロゲン原
子により置換されていてもよいC1～6アルキルオキシカルボニル基を示さない。]
　次の化学式（II）で表される化合物に、R2[R2は上記化学式（I）で定義されている意味
と同じ]のハロゲン化物、無水物、エステルなどを、塩基存在下あるいは非存在下で反応
させて得ることができる。
【０１６４】
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【化８】

【０１６５】
[式中のAr、R3、R4は上記化学式（I）で定義されている意味と同じ]
　R2のハロゲン化物、無水物、エステルとしては、カルボン酸ハライド、カルボアルキル
オキシハライド、スルホニルハライド、O,O’-アルキルホスホリルハライド、無水カルボ
ン酸、ジアルキルジカーボネート、カルボン酸エステル、炭酸エステルなどを用いること
ができるが、具体的には、アセチルクロリド、クロロギ酸エチル、メタンスルホニルクロ
リド、クロロリン酸ジエチル、無水トリフルオロ酢酸、ギ酸エチルなどを用いることが好
ましい。
【０１６６】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば、水素化ナトリウムなどのアルカ
リ金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化
ナトリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリ
ジン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換、または置換基を有するピリジン類を用い
ることができる。
【０１６７】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができる。溶媒を用い
る場合は、例えば、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセ
トニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエ
ーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル
類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、
プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキ
サン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、ク
ロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類また
は2種類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリ
ル、エーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０１６８】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０１６９】
　上記化学式（Ia）のR2が、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていてもよいC1
～6アルキルカルボニル基であるとき、化学式（II）で表される化合物に、R2'-COOH[ここ
でR2'は、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基]で表されるカルボ
ン酸を、脱水縮合剤存在下で反応させて得ることもできる。
【０１７０】
　脱水縮合剤としては、ジシクロヘキシルカルボジイミド、1-エチル-3-（3-ジメチルア
ミノプロピル）カルボジイミド塩酸塩などのカルボジイミド系化合物などを用いることが
できる。
【０１７１】
　反応は、溶媒を用いて行うことが好ましく、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルア
セトアミドなどのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドな
どのスルホキシド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エ
チル、酢酸ブチルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水
素類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンな
どの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベン
ゼンなどのハロゲン炭化水素類を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができる
が、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いるのが好ましい。
【０１７２】
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　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０１７３】
　上記化学式（Ia）のR2が、シアノ基であるとき、式（II）で表される化合物に、既知の
シアノ化試薬を、塩基存在下あるいは非存在下で反応して得ることができる。
【０１７４】
　シアノ化試薬としては、ブロモシアン、ヨードシアン、1-シアノイミダゾール、1-シア
ノベンゾトリアゾール、置換、無置換ベンゼンスルホニルシアニドなどを用いることがで
きる。
【０１７５】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、酢酸ナトリウムなどアルカ
リ金属酢酸塩、トリエチルアミンなどの第3級アミン類、ピリジン、4-ジメチルアミノピ
リジンなどの置換または無置換のピリジン類を用いることができる。
【０１７６】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類または2種
類以上組み合わせて用いることができるが、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなど
のエーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどのハロゲン炭化水素類を用いることが
好ましい。反応は、通常0～100℃で行うことができ、0℃でシアノ化試薬を加え、ゆっく
りと20～50℃程度に昇温させることが好ましい。
【０１７７】
　上記化学式（II）で表される化合物は、次の化学式（IIIa）または化学式（IIIb）で表
される化合物から合成することができる。
【０１７８】
【化９】

【０１７９】
[ここで、XはハロゲンまたはOTs、OMs等を示す]
【０１８０】

【化１０】

【０１８１】
[式中のArは上記化学式（I）で定義されている意味と同じ]
　(IIIa)で表される化合物から合成する場合、(IIIa)で表される化合物に、次の化学式（
IVa）で表される化合物を、塩基存在下または非存在下で反応させて得ることができる。
【０１８２】

【化１１】

【０１８３】
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[式中、R3、R4は上記化学式（I）で定義されている意味と同じ]
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第3級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類などを用い
ることができる。
【０１８４】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類などの溶媒を1種類または2種類以
上組み合わせを用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリル、エーテ
ル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０１８５】
　反応は、通常0～200℃で行うことができ、0℃で試薬を加え、ゆっくりと20～50℃に昇
温し、反応の進行具合によりそれ以上の温度に昇温させることが好ましい。
【０１８６】
　（IVa）で表される化合物に対する（IIIa）で表される化合物の添加量は、（IVa）で表
される化合物の１倍モルに対して、1倍モル以下であることが好ましい。
【０１８７】
　(IIIb)で表される化合物から合成する場合、(IIIb)で表される化合物に、次の化学式(I
Vb)で表される化合物を、塩基存在下または非存在下で反応させて得ることができる。
【０１８８】
【化１２】

【０１８９】
[式中R3，R4は上記化学式（I）で定義されている意味と同じ、Xはハロゲン原子またはOTs
、OMs等を表す]
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第3級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができる。
【０１９０】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類または2種
類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリル、エ
ーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
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【０１９１】
　反応は、通常0℃から200℃で行うことができ、0℃で試薬を加え、ゆっくりと20～50℃
に昇温し、反応の進行具合によりそれ以上の温度に昇温させることが好ましい。
【０１９２】
　（IIIb）で表される化合物に対する（IVb）で表される化合物の添加量は、（IIIb）で
表される化合物の１倍モルに対して、1倍モル以下であることが好ましい。
【０１９３】
　また、上記（II）で表される化合物は、（IIIb）で表される化合物に、酸存在下または
非存在下、次の化学式(IVc)で表される化合物を加えてイミンを形成させた後、還元反応
を実施することによって得ることができる。
【０１９４】
【化１３】

【０１９５】
[式中、R3'、R3”は同一、または異なってもよく、それぞれ水素原子またはC1～7のアル
キル基を示し、またR3'とR3”は一緒になって環を形成してもよい。ただしR3'とR3”は同
時に水素原子を示すことはなく、R3'とR3”が有する炭素原子の数の和は7よりも小さい。
R4は上記化学式（I）で定義されている意味と同じ]
　反応は、溶媒を用いることが好ましく、溶媒はメタノール、エタノールなどの低級アル
コール、アセトニトリル、ジクロロメタン、ジクロロエタンなどを用いることができるが
、メタノール、エタノールなどを用いることが好ましい。
【０１９６】
　酸を用いる場合は、例えば塩酸、置換、無置換ベンゼンスルホン酸、酢酸などを用いる
ことができる。
【０１９７】
　還元反応は、ナトリウムボロヒドリド、ナトリウムシアノボロヒドリド、ナトリウムト
リアセトキシボロヒドリドなどのヒドリド還元試薬を用いて行うことができる。
【０１９８】
　または、還元反応は、金属触媒を用いた接触水素付加反応によっても行うことができる
。金属触媒としては、パラジウム、白金、ロジウム、ニッケル、鉄などを用いることがで
きる。
【０１９９】
　反応は、通常20～100℃で行うことができる。
【０２００】
　（２）（Ia）で表される化合物は、次の化学式（Va）で表される化合物から合成するこ
ともできる。
【０２０１】
【化１４】

【０２０２】
[式中のAr、R2は上記化学式（Ia）で定義されている意味と同じ]
　（Va）で表される化合物と、X-R3R4[R3R4は上記化学式（I）で定義されている意味と同
じ、Xはハロゲン原子を表す]を、塩基存在下または非存在下で反応させて得ることができ
る。
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【０２０３】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第3級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができるが、水素化ナトリウムなどのアルカリ金属水素化物を用いることが好ましい。
【０２０４】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類または2種
類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリル、エ
ーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０２０５】
　（Va）で表される化合物は、（IIIb）で表される化合物に、R2[R2は上記化学式（I）で
定義されている意味と同じ]のハロゲン化物、無水物、エステルなどを、塩基存在下ある
いは非存在下で反応させて得ることができる。
【０２０６】
　R2のハロゲン化物、無水物、エステルとしては、例えばカルボン酸ハライド、カルボア
ルキルオキシハライド、スルホニルハライド、O,O'-アルキルホスホリルハライド、無水
カルボン酸、ジアルキルジカーボネート、カルボン酸エステル、炭酸エステル、シアノハ
ライドなどを用いることができる。
【０２０７】
　反応は溶媒を用いることが好ましく、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドな
どのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキ
シド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブ
チルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノ
ール、エタノール、プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンな
どのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン
、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水など
の溶媒を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができるが、ジエチルエーテル、
テトラヒドロフランなどのエーテル類を用いることが好ましい。
【０２０８】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができる。
【０２０９】
　また、（Va）で表される化合物は、（IIIa）で表される化合物に、R2-NH2[R2は上記化
学式（I）で定義されている意味と同じ]で表される化合物を、塩基存在化または非存在下
で反応させて得ることもできる。
【０２１０】
　反応は溶媒を用いることが好ましく、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドな
どのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキ
シド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブ
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チルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノ
ール、エタノール、プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンな
どのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン
、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水など
の溶媒を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができるが、アセトニトリルなど
を用いることが好ましい。
【０２１１】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができる。
【０２１２】
　（３）（Ia）で表される化合物は、次の化学式（Vb）で表される化合物から合成するこ
ともできる。
【０２１３】
【化１５】

【０２１４】
[式中のR2、R3、R4は上記化学式（I）で定義されている意味と同じに同じ]
　（Vb）で表される化合物と、Ar-CH2-X[Arは上記化学式（I）で定義されている意味と同
じ、Xはハロゲン原子またはOTs、OMs等を表す]で表される化合物を、塩基存在下または非
存在下で反応させて得ることができる。
【０２１５】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができるが、水素化ナトリウムなどのアルカリ金属水素化物を用いることが好ましい。
【０２１６】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類または2種
類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリル、エ
ーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０２１７】
　（Vb）で表される化合物は、（IVa）で表される化合物に、R2[R2は上記化学式（I）で
定義されている意味と同じ]のハロゲン化物、無水物、エステルなどを、塩基存在下ある
いは非存在下で反応させて得ることができる。
【０２１８】
　R2のハロゲン化物、無水物、エステルとしては、例えばカルボン酸ハライド、カルボア
ルキルオキシハライド、スルホン酸ハライド、O,O’-アルキルホスホリルハライド、カル
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ボン酸無水物、ジアルキルオキシジカーボネート、カルボン酸エステル、カルボニル酸エ
ステル、シアノハライドなどを用いることができる。
【０２１９】
　反応は溶媒を用いることが好ましく、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドな
どのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキ
シド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブ
チルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノ
ール、エタノール、プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンな
どのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン
、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水など
の溶媒を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができるが、ジエチルエーテル、
テトラヒドロフランなどのエーテル類を用いることが好ましい。
【０２２０】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができる。
【０２２１】
　また、（Vb）で表される化合物は、X-R3R4[R3、R4は上記化学式（I）で定義されている
意味と同じ、Xはハロゲン原子を表す]に、R2-NH2[R2は上記化学式（I）で定義されている
意味と同じ]で表される化合物を、塩基存在化または非存在下で反応させて得ることもで
きる。
【０２２２】
　反応は溶媒を用いることが好ましく、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドな
どのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキ
シド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブ
チルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノ
ール、エタノール、プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンな
どのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン
、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水など
の溶媒を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができるが、アセトニトリルやテ
トラヒドロフランなどを用いることが好ましい。
【０２２３】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換、または置換基を有するピリジン類を用いる
ことができる。
【０２２４】
　（４）次の化学式（Ib）で表される化合物は、R2NH2[R2は上記化学式（I）で定義され
ている意味と同じ]で表される化合物に、ArCH2X[Xはハロゲン原子を表す]で表される化合
物を、塩基存在下または非存在下で反応させて得ることができる。
【０２２５】
【化１６】

【０２２６】
[式中のAr,R2は上記化学式（I）で定義されている意味と同じ]
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　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第3級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができる。
【０２２７】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類などの溶媒を1種類または2種類以
上組み合わせて用いることができるが、アセトニトリルなどを用いることが好ましい。
【０２２８】
　反応は、通常0～200℃で行うことができ、20～40℃で試薬を加え、60～80℃で反応を行
うことが好ましい。
【０２２９】
　（５）次の化学式（Ic）で表される化合物は、
【０２３０】

【化１７】

【０２３１】
[ここでR1はC1～6アルキル基を示し、Ar,R2,R3,R4は上記化学式（I）で定義されている意
味と同じ]
　次の化学式（VIa）で表される化合物に、R2[R2は上記化学式（I）で定義されている意
味と同じ]の、ハロゲン化物、無水物、エステルなどを、塩基存在下あるいは非存在下で
反応させて得ることができる。
【０２３２】
【化１８】

【０２３３】
[ここでR1はC1～6アルキル基を示し、Ar,R3,R4は上記化学式（I）で定義されている意味
と同じ]
　R2のハロゲン化物、無水物、エステルとしては、カルボン酸ハライド、カルボアルキル
オキシハライド、スルホニルハライド、O,O’-アルキルホスホリルハライド、無水カルボ
ン酸、ジアルキルジカーボネート、カルボン酸エステル、炭酸エステルなどを用いること
ができるが、例えばアセチルクロリド、クロロギ酸エチル、メタンスルホニルクロリド、
クロロリン酸ジエチル、無水トリフルオロ酢酸、ギ酸エチルなどを用いることが好ましい
。
【０２３４】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
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金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができる。
【０２３５】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類または2種
類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリル、エ
ーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０２３６】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができるが、20～50℃の範囲で行うことが好ましい
。
【０２３７】
　（Ic）で表される化合物のR2が、アルキル部分がハロゲン原子により置換されていても
よいC1～6アルキルカルボニル基であるとき、（VIa）で表される化合物に、R2'-COOH[こ
こでR2'は、ハロゲン原子により置換されていてもよいC1～6アルキル基]で表されるカル
ボン酸を、脱水縮合剤存在下で反応させて得ることもできる。
【０２３８】
　脱水縮合剤としては、ジシクロヘキシルカルボジイミド、1-エチル-3-（3-ジメチルア
ミノプロピル）カルボジイミド塩酸塩などのカルボジイミド系化合物などを用いることが
できる。
【０２３９】
　反応は、溶媒を用いて行うことが好ましく、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルア
セトアミドなどのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドな
どのスルホキシド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エ
チル、酢酸ブチルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水
素類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンな
どの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベン
ゼンなどのハロゲン炭化水素類を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができる
が、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０２４０】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０２４１】
　（Ic）で表される化合物のR2がシアノ基であるとき、（IVa）で表される化合物に、既
知のシアノ化試薬を、塩基存在下あるいは非存在下で反応させて得ることができる。
【０２４２】
　シアノ化試薬としては、ブロモシアン、ヨードシアン、1-シアノイミダゾール、1-シア
ノベンゾトリアゾール、置換、無置換ベンゼンスルホニルシアニドなどを用いることがで
きる。
【０２４３】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、酢酸ナトリウムなどアルカ
リ金属酢酸塩、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジン、4-ジメチルアミノピ
リジンなどの置換、または無置換ピリジン類を用いることができる。
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　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類または2種
類以上組み合わせて用いることができるが、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなど
のエーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどのハロゲン炭化水素類を用いることが
好ましい。
【０２４５】
　反応は、通常0～100℃で行うことができ、0℃でシアノ化試薬を加え、ゆっくりと20～5
0℃程度に昇温させることが好ましい。
【０２４６】
　（VIa）で表される化合物は、次の化学式（VII）で表される化合物に、
【０２４７】
【化１９】

【０２４８】
[R1は上記に同じ]
　酸存在下、または非存在下で、H2N-R3R4[R3、R4は上記化学式（I）で定義されている意
味と同じ]で表される化合物を加えてイミンを形成させたのち、還元反応を実施すること
によって得ることができる。
【０２４９】
　反応は、溶媒を用いることが好ましく、溶媒はメタノール、エタノール等の低級アルコ
ールや、ジクロロメタン、クロロホルム等を用いるのが好ましいが、アセトニトリル等を
用いることもできる。
【０２５０】
　酸を用いる場合は、例えば塩酸、置換、無置換ベンゼンスルホン酸、酢酸等を用いるこ
とができる。
【０２５１】
　還元反応は、ナトリウムボロヒドリド、ナトリウムシアノボロヒドリド、あるいはナト
リウムトリアセトキシボロヒドリド等のヒドリド還元試薬を用いて行うことができる。
【０２５２】
　または、還元反応は、金属触媒を用いた接触水素付加反応によっても行うことができる
。金属触媒としては、パラジウム、白金、ロジウム、ニッケル、鉄等を用いることができ
る。
反応温度は、通常20℃から100℃の範囲で行うことができる。
【０２５３】
　（６）次の化学式（Id）で表される化合物は、
【０２５４】
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【化２０】

【０２５５】
[Ar、R2、R3、R8は上記化学式（I）で定義されている意味と同じ]
　文献（Journal　of　Medicinal　Chemistry　1999,　42(12),　2227-2234）に記載の方
法で合成できる次の化学式（VIII）で表される化合物に、塩基存在下、二硫化炭素、R8-X
で表される化合物[R8は上記化学式（I）で定義されている意味と同じ、Xはハロゲン原子
を表す]を反応させることで得ることができる。
【０２５６】
【化２１】

【０２５７】
[Arは上記化学式（I）で定義されている意味と同じ]
　塩基としては、水素化ナトリウムなどのアルカリ金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸銅
などの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナトリウムなどのアルカリ金属水酸化物、酸化銅
や酸化マグネシウムなどの金属酸化物、トリエチルアミンなどの第3級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができるが、カリウムt-ブチレートなどの強塩基を用いることが好ましい。
【０２５８】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン
、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロ
ベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類または2種
類以上組み合わせて用いることができるが、テトラヒドロフランなどエーテル類を用いる
ことが好ましい。
【０２５９】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができるが、20～50℃で行うことが好ましい。
【０２６０】
　化学式(Ie)で示される化合物は、
【０２６１】
【化２２】

【０２６２】
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[式中、Ar、R1、Ｙ、R4eの定義は前述と同じ]
　次の式中（IX）で表される化合物と、ArCH(R1)X[Ar、R1の定義は前述と同じ、Xはハロ
ゲンまたはOTs、OMs等を示す]で表される化合物とを、塩基存在下、または非存在下で反
応させることで得ることができる。
【０２６３】
【化２３】

【０２６４】
[式中、Y、R4eの定義は前述と同じ]
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば水素化ナトリウムなどのアルカリ
金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化ナ
トリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第3級アミン類、ピリジ
ン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換または置換基を有するピリジン類を用いるこ
とができる。
【０２６５】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができ、溶媒を用いる
場合は、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセトニ
トリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエーテ
ル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル類、
ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、プロ
パノール、イソプロピルアルコールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトン
などのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタ
ン、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類などの
溶媒を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができるが、アセトニトリルなどを
用いることが好ましい。
【０２６６】
　反応は、通常0～200℃で行うことができ、20～40℃で試薬を加え、60～80℃で反応を行
うことが好ましい。
【０２６７】
　上記化学式（IX）で表される化合物は、次の式中（IXa）で表される化合物に、R4e-C(=
O)X、R4e-C(=O)OC(=O)R4e、R4eC(=O)OR’[Xはハロゲン原子またはOTs、OMs等、R’はC1～
C6アルキル基を表し、R4eの定義は前述と同じ]等で表される化合物とを、塩基存在下、ま
たは非存在下で反応させることで得ることができる。
【０２６８】

【化２４】

【０２６９】
[式中Yの定義は前述と同じ]
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば、水素化ナトリウムなどのアルカ
リ金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化
ナトリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリ
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ジン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換、または置換基を有するピリジン類を用い
ることができる。
【０２７０】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができる。溶媒を用い
る場合は、例えば、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセ
トニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエ
ーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル
類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、
プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキ
サン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、ク
ロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類また
は2種類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリ
ル、エーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０２７１】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０２７２】
　上記反応式（IX）で表される化合物は、前述の（IXa）で表される化合物と、R4e-COOH[
R4e-の定義は前述と同じ]で表されるカルボン酸とを、脱水縮合剤を用い、塩基存在下ま
たは非存在下で反応させて得ることもできる。
【０２７３】
　脱水縮合剤としては、ジシクロヘキシルカルボジイミド、1-エチル-3-（3-ジメチルア
ミノプロピル）カルボジイミド塩酸塩などのカルボジイミド系化合物などを用いることが
できる。
【０２７４】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば、炭酸カリウムや炭酸ナトリウム
などの炭酸塩、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジン、4-ジメチルアミノピ
リジンなどの無置換、または置換基を有するピリジン類等を用いることができる。
【０２７５】
　反応は、溶媒を用いて行うことが好ましく、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルア
セトアミドなどのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドな
どのスルホキシド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エ
チル、酢酸ブチルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水
素類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンな
どの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベン
ゼンなどのハロゲン炭化水素類を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができる
が、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いるのが好ましい。
【０２７６】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０２７７】
　上記式（Ie）で表される化合物は、次の化学式（IXb）で表される化合物またはその塩
に、R4e-C(=O)X、R4e-C(=O)OC(=O)R4e、R4e-C(=O)OR’[Xはハロゲン原子、R’はC1～C6ア
ルキル基を表し、R4eの定義は前述と同じ]等で表される化合物とを、塩基存在下、または
非存在下で反応させることでも得ることができる。
【０２７８】
【化２５】
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【０２７９】
[式中、Ar、R1、Yの定義は前述と同じ]
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば、水素化ナトリウムなどのアルカ
リ金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化
ナトリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリ
ジン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換、または置換基を有するピリジン類を用い
ることができる。
【０２８０】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができる。溶媒を用い
る場合は、例えば、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセ
トニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエ
ーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル
類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、
プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキ
サン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、ク
ロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類また
は2種類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリ
ル、エーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０２８１】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０２８２】
　上記反応式（Ie）で表される化合物は、前述の（IXb）で表される化合物またはその塩
と、R4e-COOH[R4eの定義は前述と同じ]で表されるカルボン酸とを、脱水縮合剤を用い、
塩基存在下または非存在下で反応させて得ることもできる。
【０２８３】
　脱水縮合剤としては、ジシクロヘキシルカルボジイミド、1-エチル-3-（3-ジメチルア
ミノプロピル）カルボジイミド塩酸塩などのカルボジイミド系化合物などを用いることが
できる。
【０２８４】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば、炭酸カリウムや炭酸ナトリウム
などの炭酸塩、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリジン、4-ジメチルアミノピ
リジンなどの無置換、または置換基を有するピリジン類等を用いることができる。
【０２８５】
　反応は、溶媒を用いて行うことが好ましく、例えばジメチルホルムアミド、ジメチルア
セトアミドなどのアミド類、アセトニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドな
どのスルホキシド類、ジエチルエーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エ
チル、酢酸ブチルなどのエステル類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水
素類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキサン、ヘプタン、オクタンな
どの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、クロロベンゼン、ジクロロベン
ゼンなどのハロゲン炭化水素類を1種類または2種類以上組み合わせて用いることができる
が、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いるのが好ましい。
【０２８６】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０２８７】
　上記（IXb）で表される化合物は、前述の（IXa）で表される化合物と、ArCH(R1)X[Ar、
R1、Xの定義は前述と同じ]で表される化合物とを、塩基存在下または非存在下で反応させ
ることで得ることができる。
【０２８８】
　塩基存在下で反応を行う場合、塩基としては、例えば、水素化ナトリウムなどのアルカ
リ金属水素化物、炭酸カリウムや炭酸ナトリウムなどの炭酸塩、水酸化カリウム、水酸化
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ナトリウムなどのアルカリ金属水酸化物、トリエチルアミンなどの第３級アミン類、ピリ
ジン、4-ジメチルアミノピリジンなどの無置換、または置換基を有するピリジン類を用い
ることができる。
【０２８９】
　反応は、無溶媒もしくは反応に影響しない溶媒を用いて行うことができる。溶媒を用い
る場合は、例えば、ジメチルホルムアミド、ジメチルアセトアミドなどのアミド類、アセ
トニトリルなどのニトリル類、ジメチルスルホキシドなどのスルホキシド類、ジエチルエ
ーテル、テトラヒドロフランなどのエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチルなどのエステル
類、ベンゼン、キシレン、トルエンなどの芳香族炭化水素類、メタノール、エタノール、
プロパノールなどのアルコール類、アセトン、メチルエチルケトンなどのケトン類、ヘキ
サン、ヘプタン、オクタンなどの脂肪族炭化水素類、ジクロロメタン、クロロホルム、ク
ロロベンゼン、ジクロロベンゼンなどのハロゲン炭化水素類、水などの溶媒を1種類また
は2種類以上組み合わせて用いることができるが、ジメチルホルムアミド、アセトニトリ
ル、エーテル類、ジクロロメタン、クロロホルムなどを用いることが好ましい。
【０２９０】
　反応は、通常-80～100℃で行うことができ、20～50℃の範囲で行うことが好ましい。
【０２９１】
　化学式(IXa)で示される化合物から、（IX）を経て、（Ie）を合成する場合、あるいは
化学式(IXa)で示される化合物から、（IXb）を経て、（Ie）を合成する場合、（IX）ある
いは(IXb)を取り出さず、連続的に反応することもでき、また(IXa)から（Ie）までを同一
容器内で同時に進めることもできる。
【実施例】
【０２９２】
　次に、実施例を挙げて本発明をより具体的に説明するが、本発明は実施例に制限される
ものではない。
【０２９３】
参考例１：2-クロロ-5-[N-(2-メチルチオエチル)]アミノメチルピリジン（化合物２３）
　2－メチルチオ－エチルアミン3.0g(33mmol)を無水ジメチルホルムアミド25mlに溶かし
、2－クロロ－5－クロロメチルピリジン5.3g(33mmol)、水素化ナトリウム(60%)1.6g(正味
950mg,40mmol)の順に加え、70℃で90分攪拌した。反応液を0℃に冷却し、水約30mlを少量
ずつ加えて反応を終了し、ジクロロメタン約50mlで2回抽出した。ジクロロメタン層を無
水硫酸マグネシウムで乾燥後濃縮し、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：
酢酸エチル=1:1→酢酸エチル→ジクロロメタン:メタノール=1:19→　ジクロロメタン:メ
タノール=　1：10）で精製した。収量4.6g(収率64%)
【０２９４】
合成例１：2－クロロ－５－[N－シアノ－N－(2－メチルチオエチル)]アミノメチルピリジ
ン(化合物１)
　ブロモシアン123mg(1.16mmol)に無水ジエチルエーテル4mlを加え、0℃に冷却した。こ
れに、無水ジエチルエーテル3mlに溶解した2-クロロ-5-[N-(2-メチルチオエチル)]アミノ
メチルピリジン(参考例１)(250mg;1.16mmol)、酢酸ナトリウム95mg(1.16mmol)の順に加え
、室温で一晩攪拌した。反応液に1%水酸化ナトリウム水溶液約10mlを加えて1時間攪拌し
、ジエチルエーテル約20mlを加えて分液した。ジエチルエーテル層を水約10ml、1%塩酸.
約10mlの順で洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥し、減圧濃縮した。収量209mg(収率75
%).
【０２９５】
合成例２：2－クロロ－5－[N－ホルミル－N－(2－メチルチオエチル)]アミノメチルピリ
ジン（化合物２９）
　2-クロロ-5-[N-(2-メチルチオ)エチル]アミノメチルピリジン(参考例１)132mg(0.61mmo
l)に、ギ酸エチル10mlを加え、3時間還流した。反応液を室温に戻したのち、溶媒を減圧
留去し、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル=7:3→1:1）で精
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製して目的物を得た。収量159mg(収率81%)。
【０２９６】
合成例３：2－クロロ－5－[N－トリフルオロアセチル－Ｎ－エチル]アミノメチルピリジ
ン（化合物２１）
　無水トリフロオロ酢酸(140mg;0.67mmol)を5mlの無水ジクロロメタンに溶かした溶液を
、US2009306041に記載の方法で合成したエチル－(2－クロロ－5－ピリジルメチル）アミ
ン(120mg;070mmol)とトリエチルアミン（101mg;1mmol）を5mlの無水ジクロロメタンに溶
かした溶液に、氷冷しながら滴下した。滴下後室温で一晩攪拌した後、反応液を氷冷した
1%水酸化ナトリウム水溶液、水、1%塩酸、つづいて水の順序で洗浄し無水硫酸マグネシウ
ムで乾燥した。溶媒を減圧留去することにより目的物が得られた。収量107mg（収率78%)
。
【０２９７】
合成例４：2－クロロ－5－(N－シアノ－N－２－イソプロピル)アミノメチルピリジン（化
合物１５）
　２－クロロ－５－アミノエチルピリジン50mg(0.26mmol)にアセトン2ml、メタノール1ml
を加え、酢酸ナトリウム43mg(0.52mmol)を加えて、室温で4時間攪拌した。続いて水素化
ホウ素ナトリウム30mg(0.78mmol)を加え、室温で１時間攪拌した。反応液をろ過後濃縮し
、酢酸エチルと水を加えて分液した。有機層を無水硫酸マグネシウムで乾燥後濃縮し、分
取用TLCプレートで精製し、２－クロロ－5－[Ｎ－（２－イソプロピルアミノメチル）]ピ
リジンを得た。収量17mg(収率36%)
得られた２－クロロ－5－[Ｎ－（２－イソプロピルアミノメチル）]ピリジン57mgを用い
て、合成例１に記載の方法で目的物が得られた。収量54mg（収率47％）。
【０２９８】
合成例５：２－クロロ－5－[N－シアノ－N－(2－プロパルギル)]アミノメチルピリジン（
化合物４２）
　２－クロロ－5－アミノエチルピリジン1.50g(10.6mmol)を無水ジメチルホルムアミド10
mlに溶かし、水素化ナトリウム(60%)486mg(正味292mg,12.7mmol),プロパルギルブロミド1
.25g(10.6mmol)の順に加え、70℃で３時間半攪拌した。反応液を室温に戻し、水をゆっく
り加えて反応を停止し、酢酸エチルで抽出した。酢酸エチル層を無水硫酸マグネシウムで
乾燥後濃縮し、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル=1:1）で精
製して2－クロロ－5－[N－(2－プロパルギル)]アミノメチルピリジンを得た。収量892mg(
収率47%)
得られた2－クロロ－5－[N－(2－プロパルギル)]アミノメチルピリジン60mgを用いて、合
成例１に記載の方法で目的物が得られた。収量20mg（収率30％）。
【０２９９】
合成例６：2-クロロ-5-[N-シアノ-N-(6-クロロ-3-ピリジルメチル)]アミノメチルピリジ
ン（化合物１７）
　6-クロロ-3-クロロメチルピリジン(648mg,4mmol),50％アンモニウムシアニド水溶液(10
0mg),炭酸カリウム(590mg,5mmol)をアセトニトリル(20ml)に懸濁し、40時間加熱還流した
。熱時濾過し、濾液を濃縮し、残渣をエーテルと水で洗った。粘稠な混合物を少量のメタ
ノールから結晶化することにより、目的物を得た。収量28mg
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：4.17(4H,s),7.40(2H,d),7.68(2H,dd),8.31(2H,d)
IR：2207(CN)
MS：m/z=293(M+H)
【０３００】
合成例７：4-クロロ-[N-シアノ-N-(4-クロロベンジル)]アミノメチルベンゼン(化合物５
５)
　合成例６と同様の方法で、4-クロロベンジルクロリド1.61gより標記化合物を得た。収
量450mg（収率15％）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：4.10(2H,s),7.23(2H,d),7.36(2H,d)
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MS：m/z=291(M+H)
【０３０１】
合成例８：N-[1-(6-クロロ-3-ピリジル)エチル]-N-シアノエチルアミン(化合物１８)
　6－クロロ-3-アセチルピリジン(1.03g,0.3mmol)と30％エチルアミンメタノール溶液（1
.0ml)を8mlのクロロホルムに混ぜ、還流した。8時間後に30％エチルアミンメタノール溶
液を1ml追加し、さらに12時間同温度で攪拌を続けた。クロロホルムを留去し、残渣を10m
lのメタノール溶かし、氷冷した。水素化ホウ素ナトリウム(1g)を少しづつ加え、一晩攪
拌した。メタノールを留去し、残渣をアセトニトリルで抽出した。抽出液を減圧濃縮した
。アセトニトリル抽出と減圧濃縮をさらに2回繰り返した後、残渣をクロロホルムに溶か
し、1％　NaOHaqで洗浄し、クロロホルム相を固体KOHで乾燥した。クロロホルムを減圧留
去し、N-[1-(6-クロロ-3-ピリジル)エチル]-N-エチルアミンの粗生成物(純度薬80％)が79
0mg得られた。
得られたN-[1-(6-クロロ-3-ピリジル)エチル]-N-エチルアミンの粗生成物100mgを用いて
、合成例１に記載の方法で目的物が得られた。収量55mg（収率60％）
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：1.25(3H,t),1.66(3H,d),2.91(2H,m),4.14(1H,q),7.37(1H,d),7.7
3(1H,dd),8.30(1H,d)
IR：2211(CN)：2206(CN)
【０３０２】
合成例９：２－[N－(6－クロロ-3-ピリジルメチル)シアナミド]エチル　メチルカルボノ
トリチオエート(化合物６)
　文献（Journal　of　Medicinal　Chemistry　1999,　42(12),　2227）に記載の方法で
合成した（6-クロロ-3-ピリジルメチル)-2-イミノ-1,3-チアゾリジン(228mg,1mmol)を15m
lのテトラヒドロフランに溶かした溶液に、カリウムt-ブチレート(112mg,1mmol)を加え、
30分間室温で攪拌した後、二硫化炭素(228mg,3mmol)を少しずつ加えてからさらに１時間
攪拌を続けた。ヨウ化メチル(142mg,1mmol)を滴下し、2時間攪拌した。不溶固体を、セラ
イトを通して濾去し、濾液を減圧で濃縮した。粘稠な残渣から、酢酸エチル/ヘキサン（1
:1,容量比）を展開溶媒に用いたシリカゲルカラムクロマトグラフィーにより、黄色油状
の目的物を単離した。収量130mg(41％)
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：2.76(3H,s),3.31(2H,t),3.63(2H,t),4.28(2H,s),7.38(1H,d),7.7
3(1H,dd),8.35(1H,d)
IR：2211(CN)
【０３０３】
合成例１０：２－クロロ－5－[N－トリフルオロスルホニル－N－(2－プロピニル)]アミノ
メチルピリジン（化合物１５２）
　合成例５に記載の方法で得られた2－クロロ－5－[N－(2－プロピニル)]アミノメチルピ
リジン104mg（0.58mmol）を無水ジクロロメタン10mlに溶解し、無水トリフルオロスルホ
ン酸191μl（1.16mmol,326mg）を加えて室温で２時間攪拌した。反応終了後、反応液にジ
クロロメタンを加えて薄め、１％水酸化ナトリウム水溶液、１％塩酸水溶液の順で洗浄後
、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮し、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘ
キサン：酢酸エチル＝２：８）で精製して目的物を得た。収量55mg（収率30%）
【０３０４】
合成例１１：２－クロロ－5－[N－シアノ－N－(シクロプロピルメチル)]アミノメチルピ
リジン（化合物７１）
　比較例の方法で合成したN－[（６－クロロピリジン－３－イル）メチル]シアナミド30m
g（0.18mmol）を無水ＤＭＦ3mlに溶解し、水素化ナトリウム（60%）10mg（正味6mg,0.26m
mol）を加えて室温で２０分攪拌した。続いて（クロロメチル）シクロプロパン52μg（0.
57mmol）、ヨウ化カリウム5mgの順に加えて、室温で２０時間攪拌した。反応終了後、反
応液に少量の水を加えて反応を停止し、１％塩酸と酢酸エチルで分液した。有機層を１％
塩酸で洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮し、分取用ＴＬＣプレート（０．
５ｍｍプレート１枚、ヘキサン：酢酸エチル＝１：１で展開）で精製して目的物を得た。
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【０３０５】
合成例１２：２－[N－(6－クロロ-3-ピリジルメチル)シアナミド]エチル　Ｏ－エチルカ
ルボノジチオエート(化合物８６)
　１、２－ビス（トシルオキシ）エタン8.86g（24.0mmol）を無水ＤＭＦ100mlに溶解し、
氷冷下で比較例の方法で合成したN－[（６－クロロピリジン－３－イル）メチル]シアナ
ミド2.00g（12.0mmol）、NaH（６０％）500mg（正味300mg,13.2mmol）、ＫＩ44mgの順に
加えて、室温で８０分攪拌した。反応終了後、0℃でメタノールを少しずつ加え、続いて
水を加えて反応を停止した。これに酢酸エチルと１％塩酸を加えて分液を行い、有機層を
１％塩酸で洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮し、シリカゲルカラムクロマ
トグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝２：８→６：４）で精製した。目的物を含むフラ
クションを集めて濃縮したところ、ＤＭＦが残っていたため、少量の酢酸エチルを加えて
、１％塩酸で2回洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮することによってＤＭ
Ｆを除き、２－[N－(6－クロロ-3-ピリジルメチル)シアナミド]エチル　４－メチルベン
ゼンスルホネート（化合物８４）を得た。収量1.43g（収率33%）。
【０３０６】
　エチルキサントゲン酸カリウム45mg（0.28mmol）に無水アセトニトリル3mlを加え、前
述の方法で合成した２－[N－(6－クロロ-3-ピリジルメチル)シアナミド]エチル　４－メ
チルベンゼンスルホネート50mg（0.14mmol）をアセトニトリル2mlに溶解したものを加え
、５０℃で５０分攪拌した。反応終了後、反応液を減圧濃縮し、酢酸エチルと１％塩酸を
加えて分液した。有機層を無水硫酸マグネシウムで乾燥後減圧濃縮し、分取用ＴＬＣプレ
ート（０．５ｍｍプレート１枚、ヘキサン：酢酸エチル＝２：３で分液）で精製して目的
物を得た。収量23mg（収率18%）。
【０３０７】
合成例１３：２－[N－(6－クロロ-3-ピリジルメチル)シアナミド]エチル　ベンジル（エ
チル）カルバモジチオエート(化合物８５)
　ベンジルエチルアミン55mg（0.41mmol）を無水ＴＨＦ5mlに溶解し、カリウムt-ブチレ
ート46mg（0.41mmol）を加えて室温で２０分攪拌した。続いて二硫化炭素49μg（62mg,0.
41mmol）、合成例１２の方法で合成した２－[N－(6－クロロ-3-ピリジルメチル)シアナミ
ド]エチル　４－メチルベンゼンスルホネート（化合物８４）50mg（0.14mmol）を無水Ｔ
ＨＦ3mlに溶かしたもの、ヨウ化カリウム5mgの順に加え、40℃で1時間攪拌した。反応終
了後、少量の水を加えて反応を停止し、セライトを用いて反応液をろ過し、ろ液を濃縮し
た。シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝７：３）で精製して
目的物を得た。収量41mg（収率72%）。
【０３０８】
　合成例１～１３で得られた化合物および同様の方法で得られた化合物のスペクトルデー
タを表６から９に示す。
【０３０９】
　なお、表中の合成法は以下のように記した。
Ａ：合成例１～５、１０と同様の方法
Ｂ：合成例６、７と同様の方法
Ｃ：合成例８と同様の方法
Ｄ：合成例９と同様の方法
Ｅ：合成例１１と同様の方法
Ｆ：合成例１２、１３と同様の方法
【０３１０】
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【０３１１】
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【表７】

【０３１２】
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【表８】

【０３１３】
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【表９】

【０３１４】
合成例１４：Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１
Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド（化合物２１２）
　（１）２－アミノピリジン25g（270mmol）を無水ジクロロメタン200mlに溶解し、トリ
エチルアミン41ml（30g,300mmol）を加えて0℃に冷却した。ここに無水トリフルオロ酢酸
38ml（57g,270mmol）を15分間かけて滴下し、室温で2時間攪拌した。反応終了後、反応液
を約100mlの氷水に注ぎ込み、10分間攪拌した。分液ロートに移して分液を行い、有機層
を150mlの水で2回、150mlの1%HCL水溶液で2回洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減
圧濃縮して２，２，２－トリフルオローＮ－（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）アセタ
ミド36g（収率71%）を得た。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：7.20(1H,ddd),7.83(1H,td),8.20(1H,d),8.35(1H,d),10.07(1H,br
s)
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13C-NMR(CDCl3,δ,ppm)：115.3,115.5(q),121.6,139.1,147.9,149.5,155.3(q)
MS:m/z=191(M+H)
　（２）２－クロロー５－クロロメチルピリジン20g（126mmol）を無水アセトニトリル20
0mlに溶解し、前述の方法で得られた２，２，２－トリフルオローＮ－（ピリジン－２（
１Ｈ）－イリデン）アセタミド24g（126mmol）、炭酸カリウム21g（151mmol）を加えて、
６時間加熱還流したのち、室温で１０時間攪拌した。反応終了後、反応液をろ過し、ろ液
を減圧濃縮した。これにジエチルエーテルを加えて結晶化し、得られた結晶をろ集し、ジ
エチルエーテルと水でよく洗浄した。得られた結晶を60℃で1時間減圧乾燥し、目的物を
得た。収量26g（収率66%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.57(2H,s),6.92(1H,td),7.31(1H,d),7.80(1H,td),7.87(1H,dd),
7.99(1H,dd),8.48(2H,m)
13C-NMR(CDCl3,δ,ppm)：53.8,115.5,117.2(q),122.1,124.7,130.0,139.2,140.0,142.5,1
49.7,151.8,158.9,163.5(q)
MS:m/z=316(M+H)
　（３）粉末X線結晶解析
　粉末Ｘ線回折においては、以下の条件で測定した。
装置名：ＲＩＮＴ－２２００（株式会社リガク）
Ｘ線：Ｃｕ－Ｋα（４０ｋＶ、２０ｍＡ）
走査範囲：４～４０°　　サンプリング幅：０．０２°　　　走査速度：１°／分
　結果は、以下の通りである（図１）。
回折角（2θ）8.7°、14.2°、17.5°、18.3°、19.8°、22.4°、30.9°、35.3°
　（４）示差走査熱量分析（DSC）
　示差走査熱量分析においては、以下の条件で測定した。
装置名：ＤＳＣ－６０
試料セル：アルミニウム
温度範囲：５０℃～２５０℃（昇温：１０℃／分）
　結果を、図２に示した。
【０３１５】
　（５）また、以下の（i）から（iv）に記載の方法（第二～五の製法）で再結晶するこ
とによって同等の結晶を得た。これら結晶に対し、上記と同様の測定条件で、粉末X線結
晶解析および示差走査熱量分析を行った。
【０３１６】
　(i)第二の製法
　化合物２１２（700mg）にヘキサン約25ml、酢酸エチル約25mlを加えて、湯浴で65℃に
加熱して完全に溶解させた。これをゆっくり室温に戻して一晩放置した。析出した結晶を
ろ集し、少量のヘキサン：酢酸エチル＝95：5の溶液で結晶を洗浄した。これをデシケー
ターに入れて2時間減圧下で乾燥させて、白色結晶349mgを得た。
【０３１７】
　粉末X線結晶解析結果は、以下の通りである（図３）。
回折角（2θ）8.5°、14.0°、17.3°、18.1°、19.6°、22.2°、30.8°、35.2°
　示差走査熱量分析の結果は、図４に示した。
【０３１８】
　(ii)第三の製法
　化合物２１２（1.0g）に２－プロパノール28mlを加え、湯浴で65℃に加熱して完全に溶
解させた。これをゆっくり室温に戻して一晩放置した。析出した結晶をろ集し、少量の２
－プロパノールで洗浄後、デシケーターに入れて2時間減圧下で乾燥させて、白色結晶695
mgを得た。
【０３１９】
　示差走査熱量分析の結果は、図５に示した。
【０３２０】
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　(iii)第四の製法
　化合物２１２（700mg）にトルエン約30mlを加え、湯浴で65℃に加熱して完全に溶解さ
せた。これをゆっくり室温に戻して一晩放置した。析出した結晶をろ集し、少量のトルエ
ンで洗浄後、デジケーターに入れて２時間減圧下で乾燥させて、白色結晶440mgを得た。
【０３２１】
　粉末X線結晶解析結果は、以下の通りである（図６）。
回折角（2θ）8.6°、14.2°、17.5°、18.3°、19.7°、22.3°、30.9°、35.3°
　示差走査熱量分析の結果は、図７に示した。
【０３２２】
　(iv)第五の製法
　化合物２１２（50mg）にメタノール約2ml、水約2mlを加え、湯浴で65℃に加熱して溶解
させた。これを室温に戻して一晩放置した。析出した結晶をろ集して白色結晶16mgを得た
。
【０３２３】
　示差走査熱量分析の結果は、図８に示した。
【０３２４】
合成例１４　工程（１）の別法
　2－アミノピリジン1.0ｇ(10.6mmol)を酢酸エチル10mlに溶解し、トリエチルアミン1.78
ml(1.2eq)を加えて、氷冷下、無水トリフルオロ酢酸1.62ml(1.1eq)を添加した。その後室
温で2時間攪拌後、酢酸エチル10mlと水10mlを加えて攪拌後分液した。酢酸エチル層をさ
らに水10mlで二回洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥し、減圧濃縮して、2,2,2－トリ
フルオロ－N－(ピリジン－2(1H)－イリデン)アセタミド　1.56ｇ(77.2％)を得た。
【０３２５】
合成例１４　工程（１）の別法２
　2-アミノピリジン0.94g(10mmol)をTHF　20mLに溶解した。これにトリフルオロ酢酸エチ
ルエステル2.84g(20mmol）及びジメチルアミノピリジン1.22g(10mmol)を加え、22時間還
流した。THFを留去後、シリカゲルカラム（展開溶媒：ヘキサン／酢酸エチル　4／1）で
精製し、2,2,2－トリフルオロ－N－(ピリジン－2(1H)－イリデン)アセタミド0.26g(収率1
3.7％)を得た。
【０３２６】
合成例１４の別法
　２－クロロー５－クロロメチルピリジン3.00g（18.6mmol）を無水ＤＭＦ20mlに溶解し
、２－アミノピリジン1.75g（18.6mmol）を加えて８０℃で８時間、室温で５時間攪拌し
た。反応終了後、ＤＭＦを減圧留去し、アセトニトリルを加えたところ固体が析出したの
で、ろ集し、アセトニトリルでよく洗浄後乾燥して１－〔（６－クロロピリジン－３－イ
ル）メチル〕ピリジン－２（１Ｈ）－イミン塩酸塩2.07g（収率４４％）を得た。
1H-NMR(DMSO-d6,δ,ppm)：5.65(2H,s),6.96(1H,t),7.23(1H,m),7.57(1H,d),7.80(1H,m),7
.91(1H,m),8.28(1H,m),8.49(1H,d),9.13(2H,brs)
　前述の方法で得られた１－〔（６－クロロピリジン－３－イル）メチル〕ピリジン－２
（１Ｈ）－イミン塩酸塩50mg（0.20mmol）を無水ジクロロメタン5mlに溶解し、氷冷下でD
MAP122mg（1.00mmol）、無水トリフルオロ酢酸50mg（0.24mmol）の順に加えて、室温で１
時間攪拌した。反応終了後、反応液をジクロロメタンで薄め、1%塩酸で洗浄後、無水硫酸
マグネシウムで乾燥した。ジクロロメタンを減圧留去することで目的物を得た。収量42mg
（収率67%）。NMRは前述の方法のものと一致した。
【０３２７】
合成例１５：２，２－ジブロモ－Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－アセタミド（化合物２４１）
　合成例１４の別法に記載の方法で得られた１－〔（６－クロロピリジン－３－イル）メ
チル〕ピリジン－２（１Ｈ）－イミン塩酸塩200mg（0.78mmol）、DMAP238mg（1.95mmol）
、EDC-HCl224mg（1.17mmol）を無水ジクロロメタン10mlに溶解し、ジブロモ酢酸101μl（
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202mg,1.17mmol）を加えて室温で一晩攪拌した。反応終了後、反応液をジクロロメタンで
薄め、水で１回、1%HCl水溶液で２回洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮し
て目的物を得た。収量50mg（収率15%）
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.56(2H,s),5.99(1H,s),6.78(1H,td),7.33(1H,d),7.69(1H,td),7
.76(1H,dd),7.93(1H,dd),8.39(1H,d),8.50(1H,d)
13C-NMR(CDCl3,δ,ppm)：44.6,53.1,113.7,121.9,124.8,130.1,138.2,139.7,141.2,149.5
,152.0,159.4,172.2
【０３２８】
合成例１６：Ｎ－〔１－（（６－クロロ－５－フルオロピリジン－３－イル）メチル）ピ
リジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２,２－トリフルオロアセタミド（化合物２２７
）
　２－クロロ－３－フルオロ－５－メチルピリジン4.00g（27.6mmol）を四塩化炭素80ml
に溶かし、Ｎ－ブロモスクシンイミド7.37g（41.4mmol）、過酸化ベンゾイル20mgを加え
て一晩加熱還流した。反応終了後、反応液を室温に戻して減圧濃縮し、シリカゲルカラム
クロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝１９：１）で精製して５－（ブロモメチル
）ー２－クロロー３－フルオロピリジン3.06g（収率51%）を得た。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：4.45(2H,s),7.54(1H,dd),8.23(1H,s)
　上記の方法で得た５－（ブロモメチル）－２－クロロ－３－フルオロピリジン50mg（0.
22mmol）を無水アセトニトリル5mlに溶かし、合成例１４の（１）に記載の方法で得られ
た２，２，２－トリフルオローＮ－（ピリジンー２（１Ｈ）－イリデン）アセタミド42mg
（0.22mmol）、炭酸カリウム36mg（0.26mmol）の順に加えて７時間加熱還流した。反応終
了後、反応液を室温に戻して不溶物をろ過し、ろ液を減圧濃縮した。これにジエチルエー
テルを加えたところ固体が析出したので、ろ集し、ジエチルエーテルで洗浄後デシケータ
ーで減圧乾燥して目的物を得た。収量29mg（収率40%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.54(2H,s),6.89(1H,td),7.76(1H,dd),7.80(1H,td),7.85(1H,d),
8.29(1H,d),8.57(1H,d)
MS：m/z=334(M+H)
【０３２９】
合成例１７：Ｎ－〔１－（（６－フルオロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（
１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド（化合物２２９）
　２－フルオロ－５－メチルピリジン500mg（4.50mmol）を四塩化炭素50mlに溶解し、Ｎ
－ブロモスクシンイミド1.20g（6.76mmol）、過酸化ベンゾイル20mgを加えて2.5時間加熱
還流した。反応終了後、反応液を室温に戻して溶媒を減圧留去し、シリカゲルカラムクロ
マトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝１９：１）で精製して５－ブロモメチル－２－
フルオロピリジン300mg（収率35%）を得た。
【０３３０】
　上記の方法で得た５－ブロモメチル－２－フルオロピリジン57mg（0.30mmol）を無水ア
セトニトリル10mlに溶解し、合成例１４の（１）に記載の方法で合成した２，２，２－ト
リフルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）アセタミド57mg（0.30mmol）、炭
酸カリウム69mg（0.50mmol）の順に加えて６時間加熱還流した。反応終了後、反応液を室
温に戻して不溶物をろ過し、ろ液を減圧濃縮した。シリカゲルカラムクロマトグラフィー
（ヘキサン：酢酸エチル＝１：１→３：１）で精製して目的物を得た。収量21mg（収率23
%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.56(2H,s),6.89(1H,td),6.94(1H,d),7.79(1H,td),7.87(1H,d),8
.03(1H,m),8.31(1H,s),8.54(1H,d)
MS：m/z=300(M+H)
【０３３１】
合成例１８：Ｎ－〔１－（（６－ブロモピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１
Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド（化合物２３１）
　２－ブロモ－５－メチルピリジン500mg（2.92mmol）を四塩化炭素15mlに溶解し、Ｎ－
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ブロモスクシンイミド623mg（3.50mmol）、過酸化ベンゾイル10mgを加えて１９時間加熱
還流した。反応終了後、反応液を室温に戻して減圧濃縮し、シリカゲルカラムクロマトグ
ラフィー（ヘキサン；酢酸エチル＝１９：１）で精製して２－ブロモ－５－ブロモメチル
ピリジン143mg（収率20%）を得た。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：4.42(2H,s),7.47(1H,d),7.59(1H,dd),8.38(1H,d)
　上記の方法で得た２－ブロモ－５－ブロモメチルピリジン70mg（0.28mmol）を無水アセ
トニトリル10mlに溶かし、合成例１４の（１）に記載の方法で合成した２，２，２－トリ
フルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）アセタミド54mg（0.28mmol）、炭酸
カリウム46mg（0.34mmol）の順に加えて、６時間加熱還流した。反応終了後、反応液を室
温に戻して不溶物をろ過し、ろ液を減圧濃縮した。これにジエチルエーテルを加えたとこ
ろ固体が析出したので、ろ集し、ジエチルエーテルで洗浄後デシケーターで減圧乾燥して
目的物を得た。収量81mg（収率82%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.52(2H,s),6.88(1H,t),7.48(1H,d),7.78(2H,m),7.84(1H,d),8.4
4(1H,d),8.53(1H,d)
MS：m/z=360(M+H)
【０３３２】
合成例１９：２－クロロ－Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリ
ジン－２（１Ｈ）－イリデン〕アセタミド（化合物２３６）
　合成例１４の別法に記載の方法で得られた１－〔（６－クロロピリジン－３－イル）メ
チル〕ピリジン－２（１Ｈ）－イミン塩酸塩70mg（0.27mmol）を無水ジクロロメタン4ml
に溶解し、DMAP82mg（0.67mmol）、クロロ酢酸25mg（0.27mmol）、EDC-HCl　62mg（0.32m
mol）の順に加えて、室温で一晩攪拌した。反応終了後、ジクロロメタンを加えて薄め、
水、1%　HClaq.で洗浄し、無水硫酸マグネシウムで乾燥後、減圧濃縮して目的物を得た。
収量4mg（収率5%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：4.17(2H,s),5.46(2H,s),6.64(1H,td),7.31(1H,d),7.60(1H,td),7
.64(1H,dd),7.80(1H,dd),8.32(1H,d),8.45(1H,d)
MS：m/z=296(M+H)
【０３３３】
合成例２０：Ｎ－〔１－（１－（６－クロロピリジン－３－イル）エチル）ピリジン－２
（１Ｈ）－イリデン〕－２，２，２－トリフルオロアセタミド（化合物２３７）
　合成例１４の（１）に記載の方法で得られた２，２，２－トリフルオロ－Ｎ－（ピリジ
ン－２（１Ｈ）－イリデン）アセタミド44mg（0.23mmol）を無水アセトニトリル8mlに溶
解し、Biosci.　Biotechnol.　Biochem.,　67(5),　980-988,　2003に記載の方法で合成
した１－（６－クロロピリジン－３－イル）エチル　４－メチルベンゼンスルホネート72
mg（0.23mmol）、炭酸カリウム38mgを加えて、１００分加熱還流した。反応終了後、反応
液を室温に戻して不溶物をろ過して取り除き、ろ液を減圧濃縮した。シリカゲルカラムク
ロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝３：１）で精製して目的物を得た。収量24mg
（収率32%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：1.89(3H,d),6.89(1H,td),7.08(1H,q),7.32(1H,d),7.66(1H,dd),7
.76(2H,m),8.44(1H,d),8.50(1H,d)
13C-NMR(CDCl3,δ,ppm)：19.2,55.1,115.1,117.4(q),122.0,124,8,133.7,135.2,138.4,14
1.4,148.6,151.9,159.1,163.9(q)
MS：m/z=330(M+H)
【０３３４】
合成例２１：Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１
Ｈ）－イリデン〕－２，２－ジフルオロアセタミド（化合物２３８）
　２－アミノピリジン400mg（4.26mmol）を無水ジクロロメタン10mlに溶解し、ジフルオ
ロ酢酸322μl（490mg、5.11mmol）、EDC-HCl　982mg（5.10mmol）、DMAP　622mg（5.11mm
ol）を加えて、室温で６１時間攪拌した。反応終了後、反応液をジクロロメタンで薄め、
水で１回、１％HClaq.で２回洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮して２，２
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－ジフルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）アセタミド　102mg（収率１４
％）を得た。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：6.03(1H,t),7.15(1H,m),7.78(1H,td),8.20(1H,d),8.34(1H,dd),8
.72(1H,brs)
　上記の方法で得られた２，２－ジフルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）
アセタミド100mg（0.58mmol）を無水アセトニトリル10mlに溶解し、２－クロロ－５－ク
ロロメチルピリジン94mg（0.58mmol）を無水アセトニトリル5mlに溶解して加え、続いて
炭酸カリウム84mg（0.63mmol）を加えて１４０分加熱還流した。反応終了後、反応液を室
温に戻し、不溶物をろ過して取り除いて減圧濃縮した。これにエーテルを加えると固体が
析出したので、ろ集し、よく乾燥して目的物を得た。収量63mg（収率37%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.52(2H,s),5.90(1H,t),6.79(1H,td),7.33(1H,d),7.71(1H,m),7.
77(1H,dd),7.85(1H,dd),8.45(1H,d),8.50(1H,d)
13C-NMR(DMSO-d6,δ,ppm)：53.0,111.0(t),115.2,120.7,124.7,131.7,140.6,141.6,143.2
,150.4,150.9,158.3,169.4(t)
MS：m/z=298(M+H)
【０３３５】
合成例２２：２－クロロ－Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリ
ジン－２（１Ｈ）－イリデン〕－２，２－ジフルオロアセタミド（化合物２３９）
　２－アミノピリジン200mg（2.13mmol）をジクロロメタン5mlに溶解し、EDC-HCl　491mg
（2.55mmol）、DMAP　311mg（2.55mmol）、クロロジフルオロ酢酸187μl（2.23mmol、290
mg）の順に加えて一晩攪拌した。反応終了後、反応液をジクロロメタンで薄め、水、１％
塩酸で洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥して２－クロロ－２，２－ジフルオロ－Ｎ－
（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）アセタミド105mg（収率24%）を得た。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：7.19(1H,dd),7.82(1H,m),8.18(1H,d),8.36(1H,d),9.35(1H,brs)
　上記の方法で合成した２－クロロ－２，２－ジフルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）
－イリデン）アセタミド68mg（0.33mmol）に、無水アセトニトリル6mlに溶解した２－ク
ロロ－５－クロロメチルピリジン53mg（0.33mmol）を加え、続いて炭酸カリウム50mg（0.
36mmol）を加えて１時間加熱還流した。反応終了後、反応液を室温に戻してから減圧濃縮
した。これに字エチルエーテルを加えたところ固体が析出したので、ろ集し、乾燥するこ
とで目的物を得た。収量49mg（収率45%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.56(2H,s),6.92(1H,t),7.33(1H,d),7.82(1H,m),7.91(1H,dd),8.
02(1H,d),8.45(1H,d),8.48(1H,d)
13C-NMR(CDCl3,δ,ppm)：53.8,115.2,120.1(t),122.1,124.8,139.0,140.0,142.3,150.0,1
51.9,159.1,159.1,165.8(t)
MS：m/z=332(M+H)
【０３３６】
合成例２３：２，２，２－トリクロロ－Ｎ－〔１－（（６－クロロピリジン－３－イル）
メチル）ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン〕アセタミド（化合物２３５）
　合成例１４の別法に記載の方法で得られた１－〔（６－クロロピリジン－３－イル）メ
チル〕ピリジン－２（１Ｈ）－イミン塩酸塩70mg（0.27mmol）を無水ジクロロメタン4ml
に溶解し、トリエチルアミン94μl（0.68mmol、68mg）、トリクロロアセチルクロリド33
μg（0.27mmol、49mg）の順に加えて室温で１時間攪拌した。反応終了後、水を加えて反
応停止し、ジクロロメタンと水で分液した。有機層を水で１回、１％塩酸で２回洗浄後、
無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮した。これにジエチルエーテルを加えたところ、
固体が析出したので、ろ集、乾燥して目的物を得た。収量61mg（収率62%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.59(2H,s),6.86(1H,t),7.32(1H,d),7.78(1H,td),7.91(2H,m),8.
43(1H,d),8.50(1H,d)
MS：m/z=364(M+H)
【０３３７】
合成例２４：Ｎ－[１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１



(58) JP 2012-140449 A 2012.7.26

10

20

30

40

Ｈ）－イリデン]－２，２，３，３，３－ペンタフルオロプロパナミド（化合物２４２）
　２－アミノピリジン300mg（3.19mmol）を無水ジクロロメタン15mlに溶解し、EDC-HCl　
919mg（4.78mmol）、DMAP　583mg（4.78mmol）、ペンタフルオロプロピオン酸397μl（62
8mg、3.83mmol）の順に加えて室温で一晩攪拌した。反応終了後、反応液をジクロロメタ
ンで薄め、水で１回、１％塩酸で２回洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮し
て２，２，３，３，３－ペンタフルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）プロ
パナミド85mg（収率11%）を得た。
【０３３８】
　上記の方法で得た２，２，３，３，３－ペンタフルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）
－イリデン）プロパナミド77mg（0.32mmol）に、無水アセトニトリル8mlに溶解した２－
クロロ－５－クロロメチルピリジン52mg（0.32mmol）、炭酸カリウム49mg（0.35mmol）を
加え、１１時間加熱還流した。反応終了後、反応液を室温に戻して不溶物をろ過し、ろ液
を減圧濃縮した。シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝１：３
）で精製して目的物を得た。収量12mg（収率10%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.56(2H,s),6.90(1H,td),7.32(1H,d),7.79(2H,m),7.84(1H,d),8.
43(1H,d),8.56(1H,d)
MS：m/z=366(M+H)
【０３３９】
合成例２５：Ｎ－[１－（（２－クロロピリミジン－５－イル）メチル）ピリジン－２（
１Ｈ）－イリデン]－２，２，２－トリフルオロアセタミド（化合物２４３）
　２－クロロ－５－メチルピリミジン1.04g（8.13mmol）を四塩化炭素30mlに溶かし、Ｎ
－ブロモスクシンイミド1.73g（9.75mmol）、過酸化ベンゾイル20mgを加えて、６時間加
熱還流した。反応終了後、反応液を室温に戻して減圧濃縮し、シリカゲルカラムクロマト
グラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝３：１）で精製して５－ブロモメチル－２－クロロ
ピリジン641mg（収率38%）を得た。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：4.42(2H,s),8.66(2H,s)
　上記の方法で得た５－ブロモメチル－２－クロロピリジン104mg（0.50mmol）を無水ア
セトニトリル6mlに溶解し、合成例１４の（１）に記載の方法で得られた２，２，２－ト
リフルオロ－Ｎ－（ピリジン－２（１Ｈ）－イリデン）アセタミド96mg（0.50mmol）、炭
酸カリウム76mg（0.55mmol）を加えて１時間加熱還流した。反応終了後、反応液を室温に
戻して不溶物をろ過して取り除き、ろ液を減圧濃縮した。これにジエチルエーテルを加え
たところ固体が析出したので、ろ集し、ジエチルエーテルで洗浄後デシケーターに入れて
減圧乾燥して目的物を得た。収量92mg（収率58%）。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm)：5.54(2H,s),6.98(1H,m),7.87(1H,m),8.18(1H,m),8.48(1H,m),8.8
3(2H,m)
13C-NMR(CDCl3,δ,ppm)：60.0,115.6,117.1(q),122.1,127.5,139.2,142.9,158.8,160.3(2
C),161.4,163.8(q)
MS：m/z=317(M+H)
　合成例１４～２５と同様の方法で得られた化合物のスペクトルデータを表１０から１１
に示す。
【０３４０】
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【表１１】

【０３４２】
比較例１：N－[（６－クロロピリジン－３－イル）メチル]シアナミド（特開2003-26661
化合物１）)
　ブロモシアン220mg（2.09mmol）を無水クロロホルム10mlに溶解し、0℃に冷却した。こ
れに、２－クロロ－５－アミノメチルピリジン500mg（3.49mmol）を無水クロロホルム10m
lに溶解させたものを滴下し、0℃で1時間攪拌した。反応液をろ過し、水を加えて分液後
、クロロホルム層を無水硫酸マグネシウムで乾燥し、減圧濃縮した。これをシリカゲルカ
ラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル=1：1）で精製して標題化合物122mg（収
率35%）を得た。
1H-NMR(CDCl3,δ,ppm):4.21(2H,s),5.74(1H,brs),7.36(1H,d),7.71(1H,dd),8.30(1H,d)
13C-NMR(CDCl3,δ,ppm):46.5,116.1,124.8,131.5,138.9,148.9,151.4
MS:m/z=166(M-H)
【０３４３】
比較例２：Ｎ－[１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（１Ｈ
）－イリデン]シアナミド（特許文献６　化合物２０）
【０３４４】
【化２６】

【０３４５】
　合成例１４の別法に記載の方法で得た１－〔（６－クロロピリジン－３－イル）メチル
〕ピリジン－２（１Ｈ）－イミン128mg（0.58mmol）を無水DMF　5mlに溶かし、NaH（油状
、純度６０％）40mg（正味24mg,1.04mmol）を加えて室温で３０分攪拌した。これにブロ
モシアン60mg（0.57mmol）を加えて一晩攪拌した。反応終了後、反応液に水と酢酸エチル
を加えて分液した。有機層を無水硫酸マグネシウムで乾燥後減圧濃縮し、TLCプレート（0
.5mmプレート１枚、酢酸エチル100%で展開）で精製して目的物を得た。収量14mg（収率10
%）。
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：5.28(2H,s),6.55(1H,m),7.33(2H,m),7.56(2H,m),7.75(1H,dd),
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8.40(1H,d)
【０３４６】
比較例３：Ｎ－[１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）ピリジン－２（２Ｈ
）－イリデン]アセタミド（特許文献４　化合物２）
【０３４７】
【化２７】

【０３４８】
　合成例１４の別法に記載の方法で得られた１－〔（６－クロロピリジン－３－イル）メ
チル〕ピリジン－２（１Ｈ）－イミン塩酸塩118mg（0.46mmol）に無水ジクロロメタン20m
lを加え、トリエチルアミン159μl（1.16mmol、116mg）、アセチルクロリド33μlを加え
て、室温で１５分間攪拌した。反応液に水を加えて反応を停止し、クロロホルムと水で分
液した。有機層を飽和塩化アンモニウム水溶液で洗浄後濃縮し、ヘキサンを加えたところ
固体が析出したので、ろ集、洗浄し、よく乾燥させて目的物を得た。収量21mg（収率17%
）。
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：2.21(3H,s),5.35(2H,s),6.46(1H,m),7.32(1H,d),7.48(2H,m),7
.75(1H,d),8.10(1H,dd),8.45(1H,dd)
MS：m/z=262(M+H)
【０３４９】
比較例４：３－[１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）イミダゾリジン－２
－イリデン]－１，１，１－トリフルオロプロパン－２－オン（特許文献５　実施例４）
【０３５０】
【化２８】

【０３５１】
　ＮａＨ（油状、純度６０％）1.30g（33.9mmol、780mg）に無水ＤＭＦ15mlを加え、０℃
に冷却した。ここに１，１，１－トリフルオロアセトン1.52ml（1.90g、17.0mmol）を滴
下して、０℃で１０分間攪拌した。これに二硫化炭素7.0ml（110mmol、8.35g）を加えて
、50℃で１時間攪拌した。続いて、反応液を０℃に冷却して、ヨウ化メチル2.1ml（34.0m
mol、4.81g）を加え、室温で一晩攪拌した。反応終了後、反応液を氷水に注ぎ込み、氷が
溶けきるまで攪拌した。分液ロートに移し、酢酸エチルで抽出し、有機層を飽和食塩水で
洗浄後、無水硫酸マグネシウムで乾燥、減圧濃縮した。シリカゲルカラムクロマトグラフ
ィー（ヘキサン：酢酸エチル＝９５：５）で精製し、目的物を含むフラクションを集めて
減圧濃縮した。これにヘキサンを加えたところ固体が析出したので、ろ集し、ヘキサンで
洗浄後よく乾燥して、１，１，１－トリフルオロー４，４－ビス（メチルチオ）３－ブテ
ンー２－オン460mg（収率１３％）を得た。
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：2.56(3H,s),2.58(2H,s),6.25(1H,s)
　また、２－クロロー５－クロロメチルピリジン2.0g（12.4mmol）にエチレンジアミン20
mlを加えて、一晩攪拌した。反応終了後、減圧濃縮し、アセトニトリルを加えて不溶物を
ろ過して取り除いた。これを減圧濃縮してＮ－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチ
ル）エタンー１，２－ジアミン2.45g（収率：100%）を得た。
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【０３５２】
　上記の方法で得られた１，１，１－トリフルオロ－４，４－ビス（メチルチオ）３－ブ
テン－２－オン60mg（0.28mmol）に、上記の方法で得られたＮ－（（６－クロロピリジン
－３－イル）メチル）エタン－１，２－ジアミン77mg（0.42mmol）を無水アセトニトリル
8mlに溶解して加え、４０分間加熱還流した。反応終了後、反応液を室温に戻して減圧濃
縮し、酢酸エチルと水を加えて分液した。有機層を無水硫酸マグネシウムで洗浄後減圧濃
縮し、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝３：１）で精製し
て目的物を得た。収量59mg（収率69%）。
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：3.49(2H,t),3.78(2H,t),4.40(2H,s),5.13(1H,s),7.37(1H,d),7
.56(1H,dd),8.31(1H,d),9.34(1H,brs)
m/z=306(M+H)
【０３５３】
比較例５：３－[３－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）チアゾリジン－２－
イリデン]－１，１，１－トリフルオロプロパン－２－オン(特許文献５　実施例３)
【０３５４】
【化２９】

【０３５５】
　比較例４に記載の方法で得た１，１，１－トリフルオロ－４，４－ビス（メチルチオ）
３－ブテン－２－オン100mg（0.46mmol）に、エタノール10mlに溶解した２－アミノエタ
ンチオール36mg（0.46mmol）を加え、６時間加熱還流した後、室温で１３時間攪拌した。
反応終了後、エタノールを減圧留去し、酢酸エチルに溶かして水で１回洗浄した。無水硫
酸マグネシウムで乾燥後減圧濃縮して１，１，１－トリフルオロ－３－（チアゾリジン－
２－イリデン）プロパン－２－オン73mg（収率８１％）を得た。
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：3.35(2H,m),4.02(2H,m),5.61(1H,s),10.40(1H,brs)
　上記の方法で得た１，１，１－トリフルオロ－３－（チアゾリジン－２－イリデン）プ
ロパン－２－オン65mg（0.33mmol）に、無水アセトニトリル8mlに溶解した２－クロロ－
５－クロロメチルピリジン80mg（0.50mmol）、炭酸カリウム69mg（0.50mmol）を加え、２
時間加熱還流した。反応終了後、反応液を室温に戻して、不溶物をろ過して取り除いた後
、減圧濃縮した。シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝１：１
→１：３）で精製して目的物を得た。収量53mg（収率50%）
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：3.20(2H,t),3.73(2H,t),4.61(2H,s),5.80(1H,s),7.36(1H,d),7
.53(1H,dd),8.31(1H,d)
MS：m/z=323(M+H)
【０３５６】
比較例６：３－[１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）イミダゾリジン－２
－イリデン]－１，１，１，５，５，５－ヘキサフルオロペンタン－２，４－ジオン(特許
文献５　実施例５)
【０３５７】
【化３０】

【０３５８】
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　比較例４に記載の方法で得られた３－[１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチ
ル）イミダゾリジン－２－イリデン]－１，１，１－トリフルオロプロパン－２－オン31m
g（0.10mmol）を無水ジクロロメタン2mlに溶解し、ピリジン20μl（0.25mmol、20mg）、
トリフルオロ酢酸無水物28μｌ（0.20mmol、42mg）の順に加え、室温で３０分攪拌した。
ＴＬＣで反応の進行を確認したところ、原料が残っていたので、トリフルオロ酢酸無水物
84μl（0.60mmol、62mg）を追加して１時間室温で攪拌した。反応終了後、反応液を減圧
濃縮して、ＴＬＣプレート（0.5mmプレート１枚、ヘキサン：酢酸エチル＝２：８で展開
）で精製して目的物を得た。収量30mg（収率75%）。
1N-NMR（CD3OD,δ,ppm）：3.87(4H,m),4.51(2H,s),7.50(1H,d),7.82(1H,dd),8.35(1H,d)
MS:m/z=402(M+H)
【０３５９】
比較例７：Ｎ－[１－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）イミダゾリジン－２
－イリデン]－２，２，２－トリフルオロアセタミド(特許文献５　実施例７)
【０３６０】

【化３１】

【０３６１】
　ジメチルカルボニミドジチオエートメタンスルホン酸塩4.25g（18.2mmol）をピリジン3
0mlに溶解し、無水トリフルオロ酢酸3.80ml（5.73g,27.3mmol）を滴下し、室温で一晩攪
拌した。反応液を減圧濃縮し、ジクロロメタンと水で分液した。有機層を無水硫酸マグネ
シウムで乾燥後濃縮して、ジメチル（２，２，２－トリフルオロアセチル）カルボニミド
ジチオエート5.36g（収率100%）を得た。
比較例４に記載の方法で、Ｎ－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）エタン－１
，２－ジアミン4.61g（24.9mmol）を合成した。これを無水アセトニトリル40mlに溶解し
、上記の方法で得たジメチル（２，２，２－トリフルオロアセチル）カルボニミドジチオ
エート4.60g（21.3mmol）を加え、90分間加熱還流した。反応終了後、反応液を室温に戻
してから溶媒を減圧留去し、析出した固体をろ集し、少量のアセトニトリルで洗浄するこ
とで目的物を得た。収量2.17g（収率33%）。
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：3.50(2H,m),3.76(2H,m),4.60(2H,s),7.34(1H,d)7.70(1H,dd)8.
33(1H,d)
融点；168-170℃
【０３６２】
比較例８：Ｎ－[３－（（６－クロロピリジン－３－イル）メチル）チアゾリジン－２－
イリデン]－２，２，２－トリフルオロアセタミド(特許文献５　実施例６)
【０３６３】
【化３２】

【０３６４】
　２－アミノエタンチオール77mg（1.0mmol）にエタノール20mlを加え、比較例７に記載
の方法で合成したジメチル（２，２，２－トリフルオロアセチル）カルボニミドジチオエ
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ート216mmol（1.0mmol）を加えて、室温で一晩攪拌した。反応終了後、溶媒を減圧留去し
、シリカゲルカラムクロマトグラフィー（ヘキサン：酢酸エチル＝１：１）で精製して２
，２，２－トリフルオロ－Ｎ－（チアゾリジン－２－イリデン）アセタミド100mg（収率5
1%）を得た。この反応を同様の合成法で再度行い、２，２，２－トリフルオロ－Ｎ－（チ
アゾリジン－２－イリデン）アセタミドを合わせて350mg得た。
【０３６５】
　上記の方法で得た２，２，２－トリフルオロ－Ｎ－（チアゾリジン－２－イリデン）ア
セタミド162mg（0.82mmol）にDMF2ml、THF18mlを加え、２－クロロー５－クロロメチルピ
リジン198mg（1.23mmol）、炭酸カリウム150mg（1.09mmol）を加えて２０時間加熱還流し
た。反応終了後、反応液を室温に戻して不溶物をろ過し、ろ液を減圧濃縮した。これをＴ
ＬＣプレート（0.5mmプレート２枚、酢酸エチル１００％で展開）で精製して目的物を得
た。収量230mg（収率87%）。
1N-NMR（CDCl3,δ,ppm）：3.27(2H,m),3.73(2H,m),4.86(2H,s),7.36(1H,d)7.72(1H,dd)8.
36(1H,d)
融点：96℃
【０３６６】
[製剤例]
製剤例１〔粒剤〕
化合物１　　　　　　　　　　　　　　　　　　５重量％
ベントナイト　　　　　　　　　　　　　　　４０重量％
タルク　　　　　　　　　　　　　　　　　　１０重量％
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　　　４３重量％
リグニンスルホン酸カルシウム　　　　　　　　２重量％
　上記成分を均一に粉砕混合し、水を加えてよく練合した後、造粒乾燥して粒剤を得た。
【０３６７】
製剤例２〔粒剤〕
化合物２１２　　　　　　　　　　　　　　　　２重量％
サンエキスＰ―２５２　　　　　　　　　　　　５重量％
結合剤　　　　　　　　　　　　　　　　　１．５重量％
造粒性改良剤　　　　　　　　　　　　　　０．５重量％
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　　　９１重量％
　上記成分を均一に粉砕混合し、水を加えてよく練合した後、造粒乾燥して粒剤を得た。
【０３６８】
製剤例３〔水和剤〕
化合物３　　　　　　　　　　　　　　　　　３０重量％
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　　　５０重量％
ホワイトカーボン　　　　　　　　　　　　　　２重量％
ケイソウ土　　　　　　　　　　　　　　　　１３重量％
リグニンスルホン酸カルシウム　　　　　　　　４重量％
ラウリル硫酸ナトリウム　　　　　　　　　　　１重量％
　上記成分を均一に混合し、粉砕して水和剤を得た。
【０３６９】
製剤例４〔顆粒水和剤〕
化合物２１２　　　　　　　　　　　　　　　　３０重量％
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　　　６０重量％
デキストリン　　　　　　　　　　　　　　　　５重量％
アルキルマレイン酸共重合物　　　　　　　　　４重量％
ラウリル硫酸ナトリウム　　　　　　　　　　　１重量％
　上記成分を均一に粉砕混合し、水を加えてよく練合した後、造粒乾燥して顆粒水和剤を
得た。
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【０３７０】
製剤例５〔フロアブル剤〕
化合物８　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２５重量％
ＰＯＥポリスチリルフェニルエーテル硫酸塩　　　　　　　　５重量％
プロピレングリコール　　　　　　　　　　　　　　　　　　６重量％
ベントナイト　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１重量％
キサンタンガム１％水溶液　　　　　　　　　　　　　　　　３重量％
ＰＲＯＮＡＬ　ＥＸ－３００（東邦化学工業株式会社）０．０５重量％
ＡＤＤＡＣ　８２７（ケイ・アイ化成株式会社）　　　０．０２重量％
水　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　加えて１００重量％
　上記配合からキサンタンガム1％水溶液と適当量の水を除いた全量を予備混合した後、
湿式粉砕機にて粉砕した。その後、キサンタンガム１％水溶液と残りの水を加え100重量
％としてフロアブル剤を得た。
【０３７１】
製剤例６〔乳剤〕
化合物１　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１５重量％
Ｎ，Ｎ－ジメチルホルムアミド　　　　　　　　　２０重量％
ソルベッソ１５０（エクソンモービル有限会社）　５５重量％
ポリオキシエチレンアルキルアリールエーテル　　１０重量％
　上記成分を均一に混合、溶解して乳剤を得た。
【０３７２】
製剤例７〔粉剤〕
化合物１４　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２重量％
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　６０重量％
タルク　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　３７重量％
ステアリン酸カルシウム　　　　　　　　　　　　　１重量％
　上記成分を均一に混合して粉剤を得た。
【０３７３】
製剤例８〔ＤＬ粉剤〕
化合物１　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２重量％
ＤＬクレー　　　　　　　　　　　　　　　　　９４．５重量％
ホワイトカーボン　　　　　　　　　　　　　　　　　２重量％
ステアリン酸カルシウム　　　　　　　　　　　　　　１重量％
軽質流動パラフィン　　　　　　　　　　　　　　０．５重量％
　上記成分を均一に混合して粉剤を得た。
【０３７４】
製剤例９〔微粒剤Ｆ〕
化合物３　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２重量％
キャリヤー　　　　　　　　　　　　　　　　　　　９４重量％
ホワイトカーボン　　　　　　　　　　　　　　　　　２重量％
ハイゾールＳＡＳ－２９６　　　　　　　　　　　　　２重量％
上記成分を均一に混合して粉剤を得た。
【０３７５】
製剤例１０〔液化滴剤〕
化合物１　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　１０重量％
ベンジルアルコール　　　　　　　　　　　　　７４．９重量％
プロピレンカーボネート　　　　　　　　　　　　　１５重量％
BHT　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　０．１重量％
　上記成分を均一に攪拌、溶解して液化滴剤を得た。
【０３７６】
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製剤例１１〔液化滴剤〕
化合物２１２　　　　　　　　　　　　　　　　　　　４８重量％
エタノール　　　　　　　　　　　　　　　　　　　５２重量％
　上記成分を均一に混合して液化滴剤を得た。
【０３７７】
　また本発明化合物と別の有害生物防除剤の混合組成物の例を以下に記す。
【０３７８】
製剤例１２〔粒剤〕
化合物２１２　　　　　　　　　　　　　　　　２重量％
プロベナゾール                           
２４重量％
結合剤　　　　　　　　　　　　　　　　　３．０重量％
造粒性改良剤　　　　　　　　　　　　　　０．５重量％
クレー　　　　　　　　　　　　　　　　７０．５重量％
　上記成分を均一に粉砕混合し、水を加えてよく練合した後、造粒乾燥して粒剤を得た。
【０３７９】
[試験例]
＜茎葉散布処理試験＞
試験例１-１　コナガ防除試験
　ポット栽培のキャベツから直径5.0cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
した。風乾後、これに2令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した
。2連制試験。
【０３８０】
　死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０３８１】
　その結果、500ppmの茎葉処理により、化合物9,10,49,196,211,81,82,89,92,104,107,10
8,109,110,111,112,114,128,131,140,141,144,145,146,152,165,167,170,171,172,176,17
9,180,181183,184,186,188,189,190,193,194,212,219,226,227,229,230,234,235,237,239
,240,241,242,243
が死虫率80％以上の殺虫活性を示した。
【０３８２】
試験例１－２　コナガ防除試験
　ポット栽培のキャベツから直径5.0cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
した。風乾後、これに2令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した
。2連制試験。
【０３８３】
　死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０３８４】
　その結果、100ppmの茎葉処理により,化合物81,89,92,107,111,112,114,128,152,171,18
3,184,186,189,190,193,194,211,212,213,215,216,218,219,227,229,230,231,234,235,23
7,238,239,242,243
が死虫率80％以上の殺虫活性を示した。
【０３８５】
試験例２　ハスモンヨトウ防除試験
　ポット栽培のキャベツから直径5.0cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
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した。風乾後、これに3令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した
。2連制試験。
【０３８６】
　死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０３８７】
　その結果、500ppmの茎葉処理により、化合物46,202,68,82,89,92,96,104,108,128,140,
176,184,189,190,193,212,219,227,229,230,239が死虫率80％以上の殺虫活性を示した。
【０３８８】
試験例３－１　ワタアブラムシ防除試験
　ポット栽培のキュウリから直径2.0cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
した。風乾後、これに1令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した
。2連制試験。
【０３８９】
死虫率（％）＝{死亡虫数　／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０３９０】
　その結果、500ppmの茎葉処理により、化合物1,2,3,6,7,8,9,10,12,14,15,18,20,21,22,
25,27,29,30,31,32,33,34,36,37,41,42,43,44,45,46,49,50,52,58,61,68,69,71,72,73,76
,77,79,81,82,83,85,88,89,92,96,100,101,102,103,104,119,122,131,132,135,139,165,1
67,170,179,182,183,184,186,189,192,193,194,196,199,200,202,208,210,211,212,219,2
21,222,223,225,226,227,228,229,230,233,234,235,237,239,243が死虫率80％以上の殺虫
活性を示した。
【０３９１】
　一方、特許文献１（特開2003-26661号公報）に記載の化合物１（　N－[（６－クロロピ
リジン－３－イル）メチル]シアナミド)同じ方法で試験したところ、500ppmの茎葉処理に
よるワタアブラムシの死虫率は65%であった。
【０３９２】
試験例３－２　ワタアブラムシ防除試験
　ポット栽培のキュウリから直径2.0cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
した。風乾後、これに1令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した
。2連制試験。
【０３９３】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０３９４】
　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物1,2,3,6,7,8,9,10,14,245,18,21,34,43,49
,50,71,76,83,85,86,88,89,90,91,92,93,94,96,97,102,105,113,128,131,137,138,139,14
0,141,145,149,152,157,163,183,186,196,199,200,204,208,212,213,214,215,216,219,22
2,223,225,226,227,228,229,230,232,233,234,235,236,237,238,239,240,241,242,243,24
4が死虫率80％以上の殺虫活性を示した。
【０３９５】
試験例３－３　ワタアブラムシ防除試験
　ポット栽培のキュウリから直径2.0cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
した。風乾後、これに1令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した
。2連制試験。
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【０３９６】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０３９７】
　その結果、20ppmの茎葉処理により、化合物1,2,3,6,7,8,14,18,21,82,86,88,89,90,91,
94,95,128,137.138,157,199,200,212,213,214,219,226,227,229,230,231,233,234,235,23
6,237,238,239,240,241,242,243,244が死虫率80％以上の殺虫活性を示した。
【０３９８】
試験例４　モモアカアブラムシ防除試験
　ポット栽培のキャベツから直径2.8cmのリーフディスクを切り抜き、これにアブラムシ
成虫を4頭放飼した。その1日後、成虫を取り除いて、リーフディスクに産下された1令幼
虫の数を10頭に調整した。その後、この孵化幼虫の寄生するリーフディスクに、50％アセ
トン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散
布した。風乾後、シャーレに蓋をして、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置し
た。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した。2連制試験。
【０３９９】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４００】
　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物1,2,3,6,7,8,9,10,11,212が、死虫率80％
以上の殺虫活性を示した。
【０４０１】
試験例５　ヒメトビウンカ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、50％アセトン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した
所定濃度の本発明化合物の薬液を茎葉散布処理した。風乾後、これに2令幼虫を放飼した
。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を
観察し、次式に従って死虫率を算出した。2連制試験。
【０４０２】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４０３】
　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物２１２，２１３,２１５,２１６,２２７,２
２９,２３０が、死虫率80％以上の殺虫活性を示した。
【０４０４】
試験例６　トビイロウンカ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、50％アセトン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した
所定濃度の本発明化合物の薬液を茎葉散布処理した。風乾後、これに2令幼虫を放飼した
。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼6日後に虫の生死を
観察し、次式に従って死虫率を算出した。2連制試験。
【０４０５】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４０６】
　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物1,2,3,6,7,8が、死虫率80％以上の殺虫活
性を示した。
【０４０７】
試験例７　セジロウンカ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、50％アセトン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した
所定濃度の本発明化合物の薬液を茎葉散布処理した。風乾後、これに2令幼虫を放飼した
。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼4日後に虫の生死を
観察し、次式に従って死虫率を算出した。2連制試験。
【０４０８】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４０９】
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　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物１が、死虫率80％以上の殺虫活性を示した
。
【０４１０】
試験例８　ツマグロヨコバイ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、50％アセトン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した
所定濃度の本発明化合物の薬液を茎葉散布処理した。風乾後、これに2令幼虫を放飼した
。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼4日後に虫の生死を
観察し、次式に従って死虫率を算出した。2連制試験。
【０４１１】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４１２】
　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物1,212が、死虫率80％以上の殺虫活性を示
した。
【０４１３】
試験例９　オンシツコナジラミ防除試験
　ポット栽培のキュウリにオンシツコナジラミ成虫を放飼し、1晩産卵させた。産卵開始1
日後、成虫を除去し、これを25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。産卵終
了３日後に、キュウリより直径2.0cmのリーフディスクを切り抜き、産卵を確認した後、
これに50％アセトン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の薬液を散
布した。散布後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。散布１４日
後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した。2連制試験。
【０４１４】
死虫率（％）＝{（産卵数－生存虫数）／産卵数}×１００
【０４１５】
　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物212,229,230が死虫率80％以上の高い殺虫
活性を示した。
【０４１６】
　また、20ppmの茎葉処理により、化合物２１３が死虫率80％以上の高い殺虫活性を示し
た。
【０４１７】
試験例１０－１　ミカンキイロアザミウマ防除試験
　ポット栽培のインゲンから直径2.8cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
した。風乾後、これに1令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した
。2連制試験。
【０４１８】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４１９】
　その結果、500ppmの茎葉処理により、化合物49,50,85,86,90,91,93,94,104,107,108,11
4,128,131,135,137,140,141,144,145,146,147,152,167,170,171,172,176,181,182,183,18
4,186,189,190,193,196,199,200,208,211,212,222,226,227,229,230,231,237,240,242,24
3が死虫率80％以上の高い殺虫活性を示し、200ppmの茎葉処理により、化合物1,2,3,6,7,8
,9,10が死虫率80％以上の高い殺虫活性を示した。
【０４２０】
試験例１０－２　ミカンキイロアザミウマ防除試験
　ポット栽培のインゲンから直径2.8cmのリーフディスクを切り抜き、これに50％アセト
ン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布
した。風乾後、これに1令幼虫を放飼した。その後、これを25℃の恒温室（16時間明期-8
時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した



(70) JP 2012-140449 A 2012.7.26

10

20

30

40

50

。2連制試験。
【０４２１】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４２２】
　その結果、100ppmの茎葉処理により、化合物2,3,6,7,8,9,10,90,91,104,128,137,186,1
93,212,213,216,238が死虫率80％以上の高い殺虫活性を示した。
【０４２３】
試験例１１　アカヒゲホソミドリカスミカメ防除試験
　50％アセトン水（0.05％Tween20加用）となるように調製した所定濃度の本発明化合物
の薬液に、播種4日後のコムギ苗茎葉部を30秒間浸漬した。風乾後、これをガラス筒に入
れて、さらに、同じガラス筒中にアカヒゲホソミドリカスミカメ2令幼虫2頭を放飼した。
放虫後、筒に蓋をして25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）にて放置した。試験中コム
ギに給水するため、ガラス筒下からコムギに水を吸わせた。処理3日後に幼虫の生死を観
察し、次式に従って死虫率を算出した。
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４２４】
　その結果、50ppmの薬液へ浸漬処理により、化合物　132,141,144,183,184,189,190,192
,193,194,212,227,229,230,231,233,236,239,242,243が、死虫率80％以上の殺虫活性を示
した。
【０４２５】
試験例１２　チャバネアオカメムシ防除試験
　野外において採集したリンゴ幼果に、50％アセトン水（0.05％Tween20加用）となるよ
うに調製した所定濃度の本発明化合物の薬液を散布した。風乾後、これをプラスチックカ
ップに入れ、さらに、チャバネアオカメムシ成虫２頭を放飼した。放虫後、25℃の恒温室
（16時間明期-8時間暗期）にて放置した。放飼6日後に成虫の生死を観察し、次式に従っ
て死虫率を算出した。
【０４２６】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４２７】
　その結果、50ppmの茎葉処理により、化合物212が、死虫率80％以上の殺虫活性を示した
。
【０４２８】
試験例１３　イネドロオイムシ防除試験
　野外採集した成虫の背面に、アセトンにて所定濃度に調製した本発明化合物の薬剤液1
μL（/1頭）をマイクロシリンジにより局所施用処理した。薬剤処理後、1株当たり5頭と
なるように、成虫をイネ苗へ移して、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した
。処理48時間後に、成虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した。
【０４２９】
死虫率（％）＝｛死亡虫数／（生存虫数＋死亡虫数）｝×１００
【０４３０】
　その結果、0.5μg/頭の処理量において、化合物1,8,212が死虫率80％以上の高い殺虫効
果を示した。
【０４３１】
試験例１４　イエバエ防除試験
　室内にて飼育している雌成虫の背面に、アセトンにて所定濃度に調製した本発明化合物
の薬剤液を1μL（/1頭）処理した。薬剤処理後、カップ当たり5頭となるように、成虫を
プラスチックカップへ移して、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。処理
24時間後に、成虫の苦悶状況を観察し、次式に従って苦悶虫率を算出した。試験は、2連
制により行った。
【０４３２】
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苦悶虫率（％）＝｛苦悶虫数／（生存虫数＋苦悶虫数）｝×１００
【０４３３】
　その結果、2μg/頭の処理量において、化合物33,212,213,214,216が苦悶虫率80％以上
の高い殺虫効果を示した。
【０４３４】
＜根浸漬処理試験＞
試験例１５　ヒメトビウンカ防除試験
　播種48時間後のコムギ苗根部を、10％アセトン水となるように調製した所定濃度の本発
明化合物の薬液を処理した。72時間根部より薬剤を吸収させた後、これにヒメトビウンカ
2令幼虫を10頭ずつ放飼した。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置し
た。放飼4日後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した。試験は2連制により
行った。
【０４３５】
死虫率（％）＝{死亡虫数　／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４３６】
　その結果、20μｇ/苗の処理量において、化合物212,213,215,216,222,223,226,227,228
,230,231,233,234,235,237,212,213,214,215,216,222,223,227,228,229,231,233,234,235
,237,238,239,240,241が、死虫率80％以上の高い殺虫活性を示した。
【０４３７】
＜土壌潅注処理試験＞
試験例１６　ヒメトビウンカ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、10％アセトン水となるように調製した所定濃度の本発明化合物
の薬液を土壌潅注処理した。処理3日後、これにヒメトビウンカ2令幼虫を10頭ずつ放飼し
た。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死
を観察し、次式に従って死虫率を算出した。試験は2連制により行った。
【０４３８】
死虫率（％）＝{死亡虫数　／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４３９】
　その結果、0.05mｇ/苗の処理量において、化合物212,227,229,231,233,237,238,239,24
2,243が、死虫率80％以上を、0.005mg/苗の処理量において、化合物212は死虫率95%の高
い殺虫活性を示した。
【０４４０】
試験例１７　セジロウンカ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、10％アセトン水となるように調製した所定濃度の本発明化合物
の薬液を土壌潅注処理した。処理3日後、これにセジロウンカ２令幼虫を10頭ずつ放飼し
た。その後、25℃の恒温室（16時間明期一8時間暗期）に放置した。放飼3日後に虫の生死
を観察し、次式に従って死虫率を算出した。試験は2連制により行った。
【０４４１】
死虫率（％）＝{死亡虫数　／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４４２】
　その結果、0.05mｇ/苗の処理量において、化合物212,227,229,231が、死虫率80％以上
の高い殺虫活性を示した。
【０４４３】
試験例１８　イネミズゾウムシ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、10％アセトン水となるように調製した薬液を土壌潅注処理した
。処理２日後、これにイネミズゾウムシ成虫を５頭ずつ放飼した。その後、25℃の恒温室
（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼３日後に虫の生死を観察し、次式に従って死
虫率を算出した。試験は２連制により行った。
【０４４４】
死虫率（％）＝{死亡虫数　／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
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【０４４５】
　その結果、0.1mｇ/苗の処理量において、化合物212が、死虫率80％以上の高い殺虫活性
を示した。
【０４４６】
＜薬剤低感受性害虫に対する効果＞
試験例１９　トビイロウンカ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、10％アセトン水となるように調製した所定濃度の本発明化合物
の薬液を土壌潅注処理した。処理3日後、これに薬剤低感受性トビイロウンカ2令幼虫を10
頭ずつ放飼した。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼3日
後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した。試験は2連制により行った。
【０４４７】
死虫率（％）＝{死亡虫数　／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４４８】
　なお、試験害虫は、長期間室内において累代飼育された虫（感受性系統）、（I）2007
年熊本県内、（II）2005年福岡県内において、それぞれ採集された後、室内において累代
飼育された虫（野外採集系統）を使用した。
【０４４９】
　その結果、化合物212はいずれの系統に対しても0.05mg/苗の処理で死虫率100％、0.005
mg/苗の処理で死虫率90％以上を示した。一方、イミダクロプリドは、0.05mg/苗の処理で
死虫率（感受性系統）100%、（I）40％、（II）60％であった。
【０４５０】
　この結果より、化合物212は、イミダクロプリド低感受性のトビイロウンカに対して、
高い殺虫活性を有することが示された。
【０４５１】
試験例２０　ヒメトビウンカ防除試験
　ポット栽培のイネ苗に、10％アセトン水となるように調製した所定濃度の本発明化合物
の薬液を土壌潅注処理した。処理3日後、これに薬剤低感受性ヒメトビウンカ2令幼虫を10
頭ずつ放飼した。その後、25℃の恒温室（16時間明期-8時間暗期）に放置した。放飼3日
後に虫の生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した。試験は2連制により行った。
【０４５２】
死虫率（％）＝{死亡虫数　／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４５３】
　なお、試験害虫は、長期間室内において累代飼育された虫（感受性系統）、2006年熊本
県内において採集された後、室内において累代飼育された虫（野外採集系統）を使用した
。
【０４５４】
　その結果、化合物212はいずれの系統に対しても0.01mg/苗の処理で死虫率100％、0.005
mg/苗の処理で死虫率90％以上を示した。一方、イミダクロプリドは、0.01mg/苗の処理で
死虫率（感受性系統）100%、（野外採集系統）50％であった。また、フィプロニルは、0.
01mg/苗の処理で死虫率（感受性系統）100%、（野外採集系統）70％であった。
【０４５５】
　この結果より、化合物212は、イミダクロプリド、および、フィプロニル低感受性のヒ
メトビウンカに対して、高い殺虫活性を有することが示された。
【０４５６】
試験例２１　化合物212及びイミダクロプリドのイエバエ粗酵素抽出液を用いたin　vitro
代謝試験
　Pest　Management　Science(2003),59(3),347-352、およびJournal　of　Pesticide　S
cience(2004),29(2),110-116に記載されているように、イミダクロプリドは酸化的な代謝
を受け、不活化されることが知られており、抵抗性獲得の機構のひとつとしても考えられ
ている。このような抵抗性を獲得した害虫に対する効果を確認するために以下の実験を行
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った。
【０４５７】
　イエバエ成虫(0.645g)に、10mLのリン酸カリウム緩衝液(pH7.4,1mM　EDTA含有)を添加
し、ヒスコトロン(日音医理科器械製作所)により十分に磨砕した。その後、10,000g、15
分間の条件にて、磨砕物を遠心分離した。得られた上清液を、さらに、100,000g,60分間
の条件で遠心分離を行い、沈殿物を得た。この沈殿物を1mLのリン酸カリウム緩衝液に溶
解させ、これを粗酵素液として使用した。酵素抽出作業は、全て氷上、もしくは、4℃の
条件で行った。
【０４５８】
　1.5mL容のチューブに以下の割合で試薬を混合し、25℃で40時間反応させた。反応後、
アセトン1mLを加えて撹拌し、生じた沈殿を12000rpmで5分間遠心除去した。上清のアセト
ンを留去し、LC/MSに注入して分析を行った。
【０４５９】
上記粗酵素抽出液：300uL
化合物のDMSO溶液：5uL
グルコース6リン酸溶液：5uL
NADP+溶液：5uL
グルコース6リン酸デヒドロゲナーゼ溶液：5uL
リン酸カリウム緩衝液(pH7.4,　1mM　EDTA含有)：180uL
【０４６０】
＜分析条件＞
カラム：カプセルパックC18MG
移動相組成：
0～3分：85％水、5％アセトニトリル、10％ギ酸水溶液（0.1v/v％）
3～30分：85→25％水、5→65％アセトニトリル、10％ギ酸水溶液（0.1v/v％）
30.1～36分：90％アセトニトリル、10％ギ酸水溶液（0.1v/v％）
カラム温度：40℃　流速：0.35mL／分　注入量：100uL
UV波長：化合物212：325nm
：イミダクロプリド：300nm
【０４６１】
　その結果、代謝物の面積％の合計は、化合物番号212がO.08であるのに対し、イミダク
ロプリドは2.55であり、イミダクロプリドと比較して、化合物番号212の代謝物の量は少
なかった。以上の結果により、イミダクロプリドを代謝不活化する抵抗性害虫に対しても
、化合物２１２が有効に防除できることが示された。
【０４６２】
＜動物寄生性害虫に対する防除効果＞
試験例２１　フタトゲチマダニ防除試験
　化合物の200ppm、10ppmのアセトン溶液30μLを、4mL容ガラスバイアルに入れた。これ
をシェーカーに載せて、回転させながら風乾してバイアル内壁に化合物のドライフィルム
を形成させた。24時間以上、バイアルを乾燥させた後、これにフタトゲチマダニ幼ダニ10
頭を放飼して、蓋をした。バイアルは、25℃、湿度85％、全暗条件の恒温室に静置した。
放飼1日後に生死を観察し、次式に従って死虫率を算出した。試験は、2連制により行った
。
【０４６３】
死虫率（％）＝{死亡虫数／（生存虫数十死亡虫数）}×１００
【０４６４】
　その結果、200ppmの処理量において、化合物1,2,3,6,7,8,9,10,11,15,18,19,20,21,39,
41,42,43,45,49,50,53,58,61,72,86,88,89,91,92,93,94,96,97,101,102,105,107,108,109
,111,112,114,115,119,120,130,131,132,135,137,138,165,196,199,200,204,212,213,214
が死虫率80％以上の殺ダニ効果を示した。
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【０４６５】
　10ppmの処理量において、化合物1,2,3,6,7,8,9,10,18,19,42,43,58,88,91,93,94,165,1
96,208,212,213,214が死虫率80％以上の高い殺ダニ効果を示した。
【０４６６】
　同様の試験において、イミダクロプリドは10ppmの処理量において、死虫率4%であった
。
【０４６７】
試験例２２　マウス体表でのフタトゲチマダニ防除効果
　マウス（ＩＣＲ、雄、５週令）の背面体毛を直径約２ｃｍ刈り、そこに高さ約１．５ｃ
ｍに切取った１５ｍLポリスチレンコニカルチューブを、瞬間接着剤を用いて接着した。
【０４６８】
　製剤例１１と同様にして調製した有害生物防除剤の１０００倍希釈液２０μLを、接着
したチューブ内のマウス体表に滴下した。十分に乾燥させた後、フタトゲチマダニ幼ダニ
１０頭以上をチューブ内に放飼して蓋をした。放飼３日後にフタトゲチマダニの生死を観
察し、次式に従って死虫率を算出した。
【０４６９】
吸血阻害率（％）＝１００－{吸血ダニ数／（生存ダニ数十死亡ダニ数）}×１００
【０４７０】
　その結果、以下の化合物２１２は吸血阻害率９１％を示した。
【０４７１】
試験例２３　犬糸状虫に対する効果
　犬糸状虫のミクロフィラリアの運動性の変化により活性を評価した。化合物濃度が3.13
ppmとなるようRPMI1640液体培地にて溶解後、犬糸状虫のミクロフィラリアを1培養液あた
り、約20匹ずつ入れ、37℃で培養した。培養開始後48時間に、犬糸状虫ミクロフィラリア
の運動性を観察し、以下の評価基準により活性を評価した。
【０４７２】
評価基準　　A：2/3以上の虫体が死亡
　　　　　　B：ほとんどの虫体に何らかの影響または1/3以上の虫体が死亡
　　　　　　C：影響なし～1/3未満の虫体が死亡
【０４７３】
　その結果、3.13ppmの処理量において、化合物１、２、６、７、８、９、１０がB以上の
高い殺虫効果を示した。
【０４７４】
　なお、本発明における特に好ましい化合物である化合物番号２１２、２２７、２２９、
２３１、２３７、２３８、２３９、２４２、２４３の殺虫効果のまとめを表１２に示す。
【０４７５】
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【表１２】

【０４７６】
　また、本発明の特に好ましい化合物である化合物番号２１２、２２７、２２９、２３１
、２３７、２３８、２３９、２４２、２４３と比較例の薬剤低感受性害虫に対する効果の
比較を表１３に示す。
【０４７７】
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【表１３】

【産業上の利用可能性】
【０４７８】
　本発明のアミン誘導体は、コナガ、ハスモンヨトウ、ワタアブラムシ、ヒメトビウンカ
、トビイロウンカ、ツマグロヨコバイ、フタトゲチマダニその他多くの有害生物に対して
優れた死虫効果を有する。また、特にウンカ類に対しては薬剤低感受性の虫種にも高い効
果を示すことができる。さらに、土壌や栽培担体に処理することでも効果を示し、作業者
が薬剤に暴露する機会を軽減できることから、有害生物の防除において安全に使用できる
。従って、本発明は、有害生物の防除の分野において大きく貢献しうるものである。



(77) JP 2012-140449 A 2012.7.26

【図１】

【図２】



(78) JP 2012-140449 A 2012.7.26

【図３】

【図４】



(79) JP 2012-140449 A 2012.7.26

【図５】

【図６】



(80) JP 2012-140449 A 2012.7.26

【図７】

【図８】

【手続補正書】
【提出日】平成24年4月6日(2012.4.6)
【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】請求項１
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【補正方法】変更
【補正の内容】
【請求項１】
　下記化学式（Ie’）で示されるアミン誘導体またはその塩。
【化１】

[ここでAr’はハロゲン原子、ハロゲン原子により置換されていてもよいC１～４アルキル
基、ハロゲン原子により置換されていてもよいアルキルオキシ基、水酸基、シアノ基、も
しくはニトロ基で置換されていてもよいピリジル基、またはハロゲン原子、ハロゲン原子
により置換されていてもよいC１～４アルキル基、ハロゲン原子により置換されていても
よいアルキルオキシ基、水酸基、シアノ基、もしくはニトロ基で置換されていてもよいピ
リミジル基を示し、R1は、水素原子、またはC１～６アルキル基を示し、Yは水素原子、ハ
ロゲン原子、水酸基、ハロゲン原子により置換されていてもよいC１～６アルキル基、ハ
ロゲン原子により置換されていてもよいC１～６アルキルオキシ基、シアノ基、ホルミル
基、ニトロ基を示し、R4eはハロゲンにより置換されたC１～６アルキル基を示す。
　ただし、Ar’が６－クロロ－３－ピリジル基を示すとき、R1が水素原子かつYが５－メ
チル基かつR4eがトリフルオロメチル基を示さない]
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