
(57)【要約】
【課題】　本発明の課題は、温和な条件下、簡便な方法によってアミノプロペン酸化合物
又はイミノプロパン酸化合物から、ピリミジン -4-オン化合物を高収率で製造出来る、工
業的に好適なピリミジン -4-オン化合物の製造方法を提供することである。
【解決手段】　本発明の課題は、アミン化合物と酸とからなるアンモニウム化合物の存在
下、アミノプロペン酸化合物又はイミノプロパン酸化合物と、有機酸化合物とを反応させ
ることを特徴とする、ピリミジン -4-オン化合物の製造方法によって解決される。
【選択図】　なし
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 一 般 式 （ １ ）
【 化 １ 】
　
　
（ 式 中 、 Ｒ ０ は 、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 を 示 す 。 ）
で 示 さ れ る ア ミ ン 化 合 物 と 酸 と か ら な る ア ン モ ニ ウ ム 化 合 物 の 存 在 下 、 一 般 式 （ ２ ａ ） 又
は （ ２ ｂ ）
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
（ 式 中 、 Ｒ １ 及 び Ｒ ２ は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 、 反 応 関 与 し な い 基 を 示 し 、 Ｒ ３ は
、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 を 示 す 。 な お 、 Ｒ １ 及 び Ｒ ２ は 、 互 い に 結 合 し て 芳 香 環 以 外 の
環 を 形 成 し て い て も 良 い 。 ）
で 示 さ れ る ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 と 、 一 般 式 （ ３ ）
【 化 ３ 】
　
　
（ 式 中 、 Ｒ ４ は 、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 を 示 し 、 Ｒ ５ は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 、
反 応 に 関 与 し な い 基 を 示 す 。 ）
で 示 さ れ る 有 機 酸 化 合 物 と を 反 応 さ せ る こ と を 特 徴 と す る 、 一 般 式 （ ４ ）
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
（ 式 中 、 Ｒ ０ 、 Ｒ １ 、 Ｒ ２ 及 び Ｒ ４ は 、 前 記 と 同 義 で あ る 。 ）
で 示 さ れ る ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 の 製 造 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 Ｒ ３ が 、 メ チ ル 基 又 は エ チ ル 基 で あ る 請 求 項 １ 記 載 の ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 の 製 造
方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 技 術 分 野 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 か ら 、 ピ リ ミ ジ ン -4-
オ ン 化 合 物 を 製 造 す る 方 法 に 関 す る 。 ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 誘 導 体 は 、 医 薬 や 農 薬 等 の 合 成
中 間 体 又 は 原 料 と し て 有 用 な 化 合 物 で あ る 。
【 背 景 技 術 】
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 従 来 、 ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 を 製 造 す る 方 法 と し て は 、 例 え ば 、 β -ケ ト エ ス テ ル 化
合 物 に 酢 酸 ホ ル ム ア ミ ジ ン を 反 応 さ せ る 方 法 （ 例 え ば 、 非 特 許 文 献 １ 参 照 ） や β -ケ ト エ
ス テ ル 化 合 物 に ア セ ト ア ミ ジ ン 塩 酸 塩 を 反 応 さ せ る 方 法 （ 例 え ば 、 非 特 許 文 献 ２ 参 照 ） 等
が 知 ら れ て い る 。 し か し な が ら 、 こ れ ら の 方 法 で は 、 い ず れ も 高 価 な ア ミ ジ ン 化 合 物 を 用
い な け れ ば な ら ず 、 ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 の 工 業 的 な 製 法 と し て は 有 利 で は な か っ た
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。
【 非 特 許 文 献 １ 】 J.Heterocycl.Chem.,29(5),1369(1992).
【 非 特 許 文 献 ２ 】 Chem.Pharm.Bull.,31(12),4554(1983).
【 発 明 の 開 示 】
【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 本 発 明 の 課 題 は 、 即 ち 、 上 記 問 題 点 を 解 決 し 、 温 和 な 条 件 下 、 簡 便 な 方 法 に よ っ て ア ミ
ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 か ら 、 ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 を 高 収
率 で 製 造 出 来 る 、 工 業 的 に 好 適 な ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 の 製 造 方 法 を 提 供 す る こ と で
あ る 。
【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 本 発 明 の 課 題 は 、 一 般 式 （ １ ）
【 ０ ０ ０ ５ 】
【 化 １ 】
　
　
【 ０ ０ ０ ６ 】
（ 式 中 、 Ｒ ０ は 、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 を 示 す 。 ）
で 示 さ れ る ア ミ ン 化 合 物 と 酸 と か ら な る ア ン モ ニ ウ ム 化 合 物 の 存 在 下 、 一 般 式 （ ２ ａ ） 又
は （ ２ ｂ ）
【 ０ ０ ０ ７ 】
【 化 ２ 】
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ０ ８ 】
（ 式 中 、 Ｒ １ 及 び Ｒ ２ は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 、 反 応 関 与 し な い 基 を 示 し 、 Ｒ ３ は
、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 を 示 す 。 な お 、 Ｒ １ 及 び Ｒ ２ は 、 互 い に 結 合 し て 芳 香 環 以 外 の
環 を 形 成 し て い て も 良 い 。 ）
で 示 さ れ る ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 と 、 一 般 式 （ ３ ）
【 ０ ０ ０ ９ 】
【 化 ３ 】
　
　
【 ０ ０ １ ０ 】
（ 式 中 、 Ｒ ４ は 、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 を 示 し 、 Ｒ ５ は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 、
反 応 に 関 与 し な い 基 を 示 す 。 ）
で 示 さ れ る 有 機 酸 化 合 物 と を 反 応 さ せ る こ と を 特 徴 と す る 、 一 般 式 （ ４ ）
【 ０ ０ １ １ 】
【 化 ４ 】
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ １ ２ 】
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（ 式 中 、 Ｒ ０ 、 Ｒ １ 、 Ｒ ２ 及 び Ｒ ４ は 、 前 記 と 同 義 で あ る 。 ）
で 示 さ れ る ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 の 製 造 方 法 に よ っ て 解 決 さ れ る 。
【 発 明 の 効 果 】
【 ０ ０ １ ３ 】
　 本 発 明 に よ り 、 温 和 な 条 件 下 、 簡 便 な 方 法 に よ っ て ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ
プ ロ パ ン 酸 化 合 物 か ら 、 ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 を 高 収 率 で 製 造 出 来 る 、 工 業 的 に 好 適
な ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 の 製 造 方 法 を 提 供 す る こ と が 出 来 る 。
【 発 明 を 実 施 す る た め の 最 良 の 形 態 】
【 ０ ０ １ ４ 】
　 本 発 明 の 反 応 に お い て 使 用 す る ア ン モ ニ ウ ム 化 合 物 は 、 ア ミ ン 化 合 物 と 酸 と か ら な る 化
合 物 で あ る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 本 発 明 の 反 応 に お い て 使 用 す る ア ミ ン 化 合 物 は 、 前 記 の 一 般 式 （ １ ） で 示 さ れ る 。 そ の
一 般 式 （ １ ） に お い て 、 Ｒ ０ は 、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 で あ る が 、 炭 化 水 素 基 と し て は
、 具 体 的 に は 、 例 え ば 、 メ チ ル 基 、 エ チ ル 基 、 プ ロ ピ ル 基 、 ブ チ ル 基 、 ペ ン チ ル 基 、 ヘ キ
シ ル 基 、 ヘ プ チ ル 基 、 オ ク チ ル 基 、 ノ ニ ル 基 、 デ シ ル 基 等 の ア ル キ ル 基 ； シ ク ロ プ ロ ピ ル
基 、 シ ク ロ ブ チ ル 基 、 シ ク ロ ペ ン チ ル 基 、 シ ク ロ ヘ キ シ ル 基 、 シ ク ロ ヘ プ チ ル 基 、 シ ク ロ
オ ク チ ル 基 等 の シ ク ロ ア ル キ ル 基 ； ベ ン ジ ル 基 、 フ ェ ネ チ ル 基 、 フ ェ ニ ル プ ロ ピ ル 基 等 の
ア ラ ル キ ル 基 ； フ ェ ニ ル 基 、 p-ト リ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 ア ン ト リ ル 基 等 の ア リ ー ル 基 を 示
す 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 本 発 明 の 反 応 に お い て 使 用 す る 酸 は 、 例 え ば 、 ギ 酸 、 酢 酸 、 ト リ フ ル オ ロ 酢 酸 、 ク ロ ロ
酢 酸 、 プ ロ ピ オ ン 酸 、 シ ュ ウ 酸 、 安 息 香 酸 等 の カ ル ボ ン 酸 類 ； 硫 酸 、 ク ロ ロ 硫 酸 、 メ タ ン
ス ル ホ ン 酸 、 エ タ ン ス ル ホ ン 酸 、 ベ ン ゼ ン ス ル ホ ン 酸 、 p-ト ル エ ン ス ル ホ ン 酸 等 の ス ル ホ
ン 酸 類 ； 塩 酸 、 臭 化 水 素 酸 、 ヨ ウ 化 水 素 酸 等 の ハ ロ ゲ ン 化 水 素 類 ； リ ン 酸 ； 硝 酸 が 挙 げ ら
れ る が 、 好 ま し く は カ ル ボ ン 酸 類 、 ハ ロ ゲ ン 化 水 素 類 、 更 に 好 ま し く は カ ル ボ ン 酸 類 が 使
用 さ れ る 。 な お 、 こ れ ら は 、 単 独 又 は 二 種 以 上 を 混 合 し て 使 用 し て も 良 い 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 前 記 ア ミ ン 化 合 物 と 前 記 酸 と か ら な る ア ン モ ニ ウ ム 化 合 物 の 使 用 量 は 、 ア ミ ノ プ ロ ペ ン
酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 1モ ル に 対 し て 、 好 ま し く は 1～ 100モ ル 、 更 に 好 ま
し く は 1.1～ 40モ ル で あ る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 本 発 明 の 反 応 に お い て 使 用 す る ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 は
、 そ れ ぞ れ 前 記 の 一 般 式 （ ２ ａ ） 又 は （ ２ ｂ ） で 示 さ れ る 。 そ の 一 般 式 （ ２ ａ ） 又 は （ ２
ｂ ） は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 、 反 応 に 関 与 し な い 基 で あ る が 、 具 体 的 に は 、 例 え ば
、 水 素 原 子 、 ア ル キ ル 基 、 シ ク ロ ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、 ア リ ー ル 基 、 ハ ロ ゲ ン 原 子
、 ヒ ド ロ キ シ ル 基 、 ア ル コ キ シ ル 基 、 ア ル キ ル チ オ 基 、 ニ ト ロ 基 、 シ ア ノ 基 、 カ ル ボ ニ ル
基 、 ア ミ ノ 基 （ Ｒ １ を 除 く ） 又 は カ ル ボ キ シ ル 基 （ Ｒ ２ を 除 く ） を 示 す 。 な お 、 Ｒ １ 及 び
Ｒ ２ は 、 互 い に 結 合 し て 芳 香 環 以 外 の 環 を 形 成 し て い て も 良 い 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 前 記 ア ル キ ル 基 と し て は 、 例 え ば 、 メ チ ル 基 、 エ チ ル 基 、 プ ロ ピ ル 基 、 ブ チ ル 基 、 ペ ン
チ ル 基 、 ヘ キ シ ル 基 、 ヘ プ チ ル 基 、 オ ク チ ル 基 、 ノ ニ ル 基 、 デ シ ル 基 等 が 挙 げ ら れ る 。 な
お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 前 記 シ ク ロ ア ル キ ル 基 と し て は 、 例 え ば 、 シ ク ロ プ ロ ピ ル 基 、 シ ク ロ ブ チ ル 基 、 シ ク ロ
ペ ン チ ル 基 、 シ ク ロ ヘ キ シ ル 基 、 シ ク ロ ヘ プ チ ル 基 、 シ ク ロ オ ク チ ル 基 等 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 前 記 ア ラ ル キ ル 基 と し て は 、 例 え ば 、 ベ ン ジ ル 基 、 フ ェ ネ チ ル 基 、 フ ェ ニ ル プ ロ ピ ル 基
等 が 挙 げ ら れ る 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
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　 前 記 ア リ ー ル 基 と し て は 、 例 え ば 、 フ ェ ニ ル 基 、 p-ト リ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 ア ン ト ラ ニ
ル 基 等 が 挙 げ ら れ る 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
　 前 記 ハ ロ ゲ ン 原 子 と し て は 、 例 え ば 、 フ ッ 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 臭 素 原 子 、 ヨ ウ 素 原 子 が
挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 前 記 ア ル コ キ シ ル 基 と し て は 、 例 え ば 、 メ ト キ シ ル 基 、 エ ト キ シ ル 基 、 プ ロ ポ キ シ ル 基
等 が 挙 げ ら れ る 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ ５ 】
　 前 記 ア ル キ ル チ オ 基 と し て は 、 例 え ば 、 メ チ ル チ オ 基 、 エ チ ル チ オ 基 、 プ ロ ピ ル チ オ 基
等 が 挙 げ ら れ る 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ ６ 】
　 前 記 の ア ル キ ル 基 、 シ ク ロ ア ル キ ル 基 、 ア ラ ル キ ル 基 、 ア リ ー ル 基 、 ア ル コ キ シ ル 基 、
ア ル キ ル チ オ 基 又 は ア ミ ノ 基 （ Ｒ １ を 除 く ） は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 。 そ の 置 換 基
と し て は 、 炭 素 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 、 酸 素 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 、 窒 素 原 子 を
介 し て 出 来 る 置 換 基 、 硫 黄 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 、 ハ ロ ゲ ン 原 子 等 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ２ ７ 】
前 記 の 炭 化 水 素 基 又 は 複 素 環 基 は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 。 そ の 置 換 基 と し て は 、 炭
素 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 、 酸 素 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 、 窒 素 原 子 を 介 し て 出 来 る
置 換 基 、 硫 黄 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 、 ハ ロ ゲ ン 原 子 等 が 挙 げ ら れ る 。
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 前 記 炭 素 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 と し て は 、 例 え ば 、 メ チ ル 基 、 エ チ ル 基 、 プ ロ ピ ル
基 、 ブ チ ル 基 、 ペ ン チ ル 基 、 ヘ キ シ ル 基 等 の ア ル キ ル 基 ； シ ク ロ プ ロ ピ ル 基 、 シ ク ロ ブ チ
ル 基 、 シ ク ロ ペ ン チ ル 基 、 シ ク ロ ヘ キ シ ル 基 、 シ ク ロ ブ チ ル 基 等 の シ ク ロ ア ル キ ル 基 ； ビ
ニ ル 基 、 ア リ ル 基 、 プ ロ ペ ニ ル 基 、 シ ク ロ プ ロ ペ ニ ル 基 、 シ ク ロ ブ テ ニ ル 基 、 シ ク ロ ペ ン
テ ニ ル 基 等 の ア ル ケ ニ ル 基 ； キ ノ リ ル 基 、 ピ リ ジ ル 基 、 ピ ロ リ ジ ル 基 、 ピ ロ リ ル 基 、 フ リ
ル 基 、 チ エ ニ ル 基 等 の 複 素 環 基 ； フ ェ ニ ル 基 、 ト リ ル 基 、 フ ル オ ロ フ ェ ニ ル 基 、 キ シ リ ル
基 、 ビ フ ェ ニ リ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 ア ン ト リ ル 基 、 フ ェ ナ ン ト リ ル 基 等 の ア リ ー ル 基 ； ア
セ チ ル 基 、 プ ロ ピ オ ニ ル 基 、 ア ク リ ロ イ ル 基 、 ピ バ ロ イ ル 基 、 シ ク ロ ヘ キ シ ル カ ル ボ ニ ル
基 、 ベ ン ゾ イ ル 基 、 ナ フ ト イ ル 基 、 ト ル オ イ ル 基 等 の ア シ ル 基 （ ア セ タ ー ル 化 さ れ て い て
も 良 い ） ； カ ル ボ キ シ ル 基 ； メ ト キ シ カ ル ボ ニ ル 基 、 エ ト キ シ カ ル ボ ニ ル 基 等 の ア ル コ キ
シ カ ル ボ ニ ル 基 ； フ ェ ノ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 等 の ア リ ー ル オ キ シ カ ル ボ ニ ル 基 ； ト リ フ ル オ
ロ メ チ ル 基 等 の ハ ロ ゲ ン 化 ア ル キ ル 基 ； シ ア ノ 基 が 挙 げ ら れ る 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各
種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ２ ９ 】
　 前 記 酸 素 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 と し て は 、 例 え ば 、 ヒ ド ロ キ シ ル 基 ； メ ト キ シ ル 基
、 エ ト キ シ ル 基 、 プ ロ ポ キ シ ル 基 、 ブ ト キ シ ル 基 、 ペ ン チ ル オ キ シ ル 基 、 ヘ キ シ ル オ キ シ
ル 基 、 ヘ プ チ ル オ キ シ ル 基 、 ベ ン ジ ル オ キ シ ル 基 等 の ア ル コ キ シ ル 基 ； フ ェ ノ キ シ ル 基 、
ト ル イ ル オ キ シ ル 基 、 ナ フ チ ル オ キ シ ル 基 等 の ア リ ー ル オ キ シ ル 基 が 挙 げ ら れ る 。 な お 、
こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ３ ０ 】
　 前 記 窒 素 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 と し て は 、 例 え ば 、 メ チ ル ア ミ ノ 基 、 エ チ ル ア ミ ノ
基 、 ブ チ ル ア ミ ノ 基 、 シ ク ロ へ キ シ ル ア ミ ノ 基 、 フ ェ ニ ル ア ミ ノ 基 、 ナ フ チ ル ア ミ ノ 基 等
の 第 一 ア ミ ノ 基 ； ジ メ チ ル ア ミ ノ 基 、 ジ エ チ ル ア ミ ノ 基 、 ジ ブ チ ル ア ミ ノ 基 、 メ チ ル エ チ
ル ア ミ ノ 基 、 メ チ ル ブ チ ル ア ミ ノ 基 、 ジ フ ェ ニ ル ア ミ ノ 基 、 N-メ チ ル -N-メ タ ン ス ル ホ ニ
ル ア ミ ノ 基 等 の 第 二 ア ミ ノ 基 ； モ ル ホ リ ノ 基 、 ピ ペ リ ジ ノ 基 、 ピ ペ ラ ジ ニ ル 基 、 ピ ラ ゾ リ
ジ ニ ル 基 、 ピ ロ リ ジ ノ 基 、 イ ン ド リ ル 基 等 の 複 素 環 式 ア ミ ノ 基 ； イ ミ ノ 基 が 挙 げ ら れ る 。
な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 前 記 硫 黄 原 子 を 介 し て 出 来 る 置 換 基 と し て は 、 例 え ば 、 メ ル カ プ ト 基 ； チ オ メ ト キ シ ル
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基 、 チ オ エ ト キ シ ル 基 、 チ オ プ ロ ポ キ シ ル 基 等 の チ オ ア ル コ キ シ ル 基 ； チ オ フ ェ ノ キ シ ル
基 、 チ オ ト ル イ ル オ キ シ ル 基 、 チ オ ナ フ チ ル オ キ シ ル 基 等 の チ オ ア リ ー ル オ キ シ ル 基 等 が
挙 げ ら れ る 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 前 記 ハ ロ ゲ ン 原 子 と し て は 、 フ ッ 素 原 子 、 塩 素 原 子 、 臭 素 原 子 、 ヨ ウ 素 原 子 が 挙 げ ら れ
る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
　 又 、 Ｒ ３ は 、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 で あ る が 、 炭 化 水 素 基 と し て は 、 例 え ば 、 メ チ ル
基 、 エ チ ル 基 、 プ ロ ピ ル 基 、 ブ チ ル 基 、 ペ ン チ ル 基 、 ヘ キ シ ル 基 等 の ア ル キ ル 基 ； シ ク ロ
プ ロ ピ ル 基 、 シ ク ロ ブ チ ル 基 、 シ ク ロ ペ ン チ ル 基 、 シ ク ロ ヘ キ シ ル 基 等 の シ ク ロ ア ル キ ル
基 ； ベ ン ジ ル 基 、 フ ェ ネ チ ル 基 、 フ ェ ニ ル プ ロ ピ ル 基 等 の ア ラ ル キ ル 基 ； フ ェ ニ ル 基 、 ト
リ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 ア ン ト リ ル 基 等 の ア リ ー ル 基 が 挙 げ ら れ る 。 な お 、 こ れ ら の 基 は 、
各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
　 本 発 明 の 反 応 に お い て 使 用 す る 有 機 酸 化 合 物 は 、 前 記 の 一 般 式 （ ３ ） で 示 さ れ る 。 そ の
一 般 式 （ ３ ） に お い て 、 Ｒ ４ は 、 水 素 原 子 又 は 炭 化 水 素 基 で あ る が 、 炭 化 水 素 基 と し て は
、 具 体 的 に は 、 例 え ば 、 メ チ ル 基 、 エ チ ル 基 、 プ ロ ピ ル 基 、 ブ チ ル 基 、 ペ ン チ ル 基 、 ヘ キ
シ ル 基 、 ヘ プ チ ル 基 、 オ ク チ ル 基 、 ノ ニ ル 基 、 デ シ ル 基 等 の ア ル キ ル 基 ； シ ク ロ プ ロ ピ ル
基 、 シ ク ロ ブ チ ル 基 、 シ ク ロ ペ ン チ ル 基 、 シ ク ロ ヘ キ シ ル 基 、 シ ク ロ ヘ プ チ ル 基 、 シ ク ロ
オ ク チ ル 基 等 の シ ク ロ ア ル キ ル 基 ； ベ ン ジ ル 基 、 フ ェ ネ チ ル 基 、 フ ェ ニ ル プ ロ ピ ル 基 等 の
ア ラ ル キ ル 基 ； フ ェ ニ ル 基 、 p-ト リ ル 基 、 ナ フ チ ル 基 、 ア ン ト リ ル 基 等 の ア リ ー ル 基 を 示
す が 、 好 ま し く は ア ル キ ル 基 、 更 に 好 ま し く は メ チ ル 基 、 エ チ ル 基 で あ る 。 な お 、 こ れ ら
の 基 は 、 各 種 異 性 体 を 含 む 。
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 又 、 Ｒ ５ は 、 置 換 基 を 有 し て い て も 良 い 、 反 応 に 関 与 し な い 基 で あ る が 、 前 記 の Ｒ １ 及
び Ｒ ２ と 同 義 で あ る 。
【 ０ ０ ３ ６ 】
　 前 記 有 機 酸 化 合 物 の 使 用 量 は 、 ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 1
モ ル に 対 し て 、 好 ま し く は 1.0～ 15モ ル 、 更 に 好 ま し く は 1.1～ 5.0モ ル で あ る 。
【 ０ ０ ３ ７ 】
　 本 発 明 の 反 応 は 溶 媒 の 存 在 下 又 は 非 存 在 下 に お い て 行 わ れ る 。 使 用 す る 溶 媒 と し て は 、
反 応 を 阻 害 す る も の で な け れ ば 特 に 限 定 さ れ ず 、 例 え ば 、 メ タ ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 イ ソ
プ ロ ピ ル ア ル コ ー ル 、 n-ブ チ ル ア ル コ ー ル 、 t-ブ チ ル ア ル コ ー ル 、 n-ペ ン タ ノ ー ル 等 の ア
ル コ ー ル 類 ； N,N-ジ メ チ ル ホ ル ム ア ミ ド 、 N-メ チ ル ピ ロ リ ド ン 等 の ア ミ ド 類 ； N,N'-ジ メ
チ ル イ ミ ダ ゾ リ ジ ノ ン 等 の 尿 素 類 ； ジ メ チ ル ス ル ホ キ シ ド 等 の ス ル ホ キ シ ド 類 ； ベ ン ゼ ン
、 ト ル エ ン 、 キ シ レ ン 、 メ シ チ レ ン 等 の 芳 香 族 炭 化 水 素 類 ； 塩 化 メ チ レ ン 、 ク ロ ロ ホ ル ム
、 ジ ク ロ ロ エ タ ン 等 の ハ ロ ゲ ン 化 脂 肪 族 炭 化 水 素 類 等 ； ア セ ト ニ ト リ ル 、 プ ロ ピ オ ニ ト リ
ル 等 の ニ ト リ ル 類 ； ジ エ チ ル エ ー テ ル 、 テ ト ラ ヒ ド ロ フ ラ ン 、 ジ オ キ サ ン 等 の エ ー テ ル 類
が 挙 げ ら れ る が 、 好 ま し く は ア ル コ ー ル 類 、 ア ミ ド 類 、 ニ ト リ ル 類 、 更 に 好 ま し く は メ タ
ノ ー ル 、 エ タ ノ ー ル 、 N,N'-ジ メ チ ル イ ミ ダ ゾ リ ジ ノ ン 、 ア セ ト ニ ト リ ル が 使 用 さ れ る 。
こ れ ら の 溶 媒 は 、 単 独 又 は 二 種 以 上 を 混 合 し て 使 用 し て も 良 い 。
【 ０ ０ ３ ８ 】
　 前 記 溶 媒 の 使 用 量 は 、 反 応 液 の 均 一 性 や 攪 拌 性 等 に よ っ て 適 宜 調 節 す る が 、 ア リ ー ル ア
ミ ノ カ ル ボ ン 酸 誘 導 体 1gに 対 し て 、 好 ま し く は 0～ 50g、 更 に 好 ま し く は 0～ 20g、 特 に 好 ま
し く は 0～ 5gで あ る 。
【 ０ ０ ３ ９ 】
　 本 発 明 の 反 応 は 、 例 え ば 、 不 活 性 ガ ス の 雰 囲 気 に て 、 ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ
ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 、 有 機 酸 化 合 物 、 ア ミ ン 化 合 物 と 酸 と か ら な る ア ン モ ニ ウ ム 化 合 物 及
び 溶 媒 を 混 合 し て 攪 拌 さ せ る 等 の 方 法 に よ っ て 行 わ れ る 。 そ の 際 の 反 応 温 度 は 、 好 ま し く
は 40～ 200℃ 、 更 に 好 ま し く は 50～ 150℃ で あ り 、 反 応 圧 力 は 特 に 制 限 さ れ な い 。
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【 ０ ０ ４ ０ 】
　 な お 、 最 終 生 成 物 で あ る ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 化 合 物 は 、 反 応 終 了 後 、 例 え ば 、 抽 出 、 濾
過 、 濃 縮 、 蒸 留 、 再 結 晶 、 カ ラ ム ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー 等 に よ る 一 般 的 な 方 法 に よ っ て 単 離
・ 精 製 さ れ る 。
【 実 施 例 】
【 ０ ０ ４ １ 】
　 次 に 、 実 施 例 を 挙 げ て 本 発 明 を 具 体 的 に 説 明 す る が 、 本 発 明 の 範 囲 は こ れ ら に 限 定 さ れ
る も の で は な い 。
【 ０ ０ ４ ２ 】
参 考 例 １ （ 2-イ ミ ノ シ ク ロ ペ ン タ ン カ ル ボ ン 酸 エ チ ル の 合 成 ）
　 攪 拌 装 置 及 び 温 度 計 を 備 え た 内 容 積 50mlの ガ ラ ス 製 容 器 に 、 2-オ キ ソ シ ク ロ ペ ン タ ン カ
ル ボ ン 酸 エ チ ル 5.00g(32mmol)及 び 15％ ア ン モ ニ ア メ タ ノ ー ル 溶 液 80ml(608mmol)を 加 え 、
室 温 で 27時 間 反 応 さ せ た 。 反 応 終 了 後 、 反 応 液 を 減 圧 下 で 濃 縮 し 、 橙 色 油 状 物 と し て 、 2-
イ ミ ノ シ ク ロ ペ ン タ ン カ ル ボ ン 酸 エ チ ル 5.22gを 得 た 。
　 2-イ ミ ノ シ ク ロ ペ ン タ ン カ ル ボ ン 酸 エ チ ル の 物 性 値 は 以 下 の 通 り で あ っ た 。
【 ０ ０ ４ ３ 】
CI-MS(m/e)； 156(M+1)
【 ０ ０ ４ ４ 】
実 施 例 １ （ 3,5,6,7-テ ト ラ ヒ ド ロ シ ク ロ ペ ン タ ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン の 合 成 ）
　 攪 拌 装 置 、 温 度 計 及 び 還 流 冷 却 器 を 備 え た 内 容 積 50mlの ガ ラ ス 製 容 器 に 、 参 考 例 １ で 合
成 し た 2-イ ミ ノ シ ク ロ ペ ン タ ン カ ル ボ ン 酸 エ チ ル 3.50g(22mmol)、 オ ル ト ギ 酸 メ チ ル 9.79g
(92mmol)、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム 7.26g(94mmol)及 び メ タ ノ ー ル 17.5mlを 加 え 、 攪 拌 し な が ら 6
0～ 70℃ で 8時 間 反 応 さ せ た 。 反 応 終 了 後 、 反 応 液 を 減 圧 下 で 濃 縮 し た 後 、 濃 縮 物 に 酢 酸 エ
チ ル 30mlを 加 え て 攪 拌 し た 。 濾 過 後 、 濾 物 を ク ロ ロ ホ ル ム で 洗 浄 し 、 濾 液 と 洗 浄 液 を 合 わ
せ て 減 圧 下 で 濃 縮 し 、 薄 茶 色 固 体 と し て 、 3,5,6,7-テ ト ラ ヒ ド ロ シ ク ロ ペ ン タ ピ リ ミ ジ ン
-4-オ ン 0.37gを 得 た （ 単 離 収 率 ： 13％ ） 。
　 3,5,6,7-テ ト ラ ヒ ド ロ シ ク ロ ペ ン タ ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン の 物 性 値 は 以 下 の 通 り で あ っ た
。
【 ０ ０ ４ ５ 】
1 H-NMR(CDCl 6 ， δ (ppm))； 1.88～ 2.00(2H,m)、 2.59～ 2.65(2H,m)、 2.72～ 2.78(2H,m)、 8.
01(1H,s)、 12.24(1H,brs)
CI-MS(m/e)； 137(M+1)
【 ０ ０ ４ ６ 】
実 施 例 ２ （ 3,5,6,7-テ ト ラ ヒ ド ロ シ ク ロ ペ ン タ ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン の 合 成 ）
　 攪 拌 装 置 及 び 温 度 計 を 備 え た 内 容 積 10mlの ス テ ン レ ス 製 耐 圧 容 器 に 、 参 考 例 １ で 合 成 し
た 2-イ ミ ノ シ ク ロ ペ ン タ ン カ ル ボ ン 酸 エ チ ル 1.00g(6.4mmol)、 オ ル ト ギ 酸 メ チ ル 2.79g(26
.3mmol)、 酢 酸 ア ン モ ニ ウ ム 2.07g(26.9mmol)及 び メ タ ノ ー ル 3.4mlを 加 え 、 攪 拌 し な が ら 1
30℃ で 8時 間 反 応 さ せ た 。 反 応 終 了 後 、 反 応 液 を 高 速 液 体 ク ロ マ ト グ ラ フ ィ ー で 分 析 （ 絶
対 定 量 法 ） し た と こ ろ 、 3,5,6,7-テ ト ラ ヒ ド ロ シ ク ロ ペ ン タ ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン が 0.70g生
成 し て い た （ 反 応 収 率 ： 83％ ） 。
【 ０ ０ ４ ７ 】
参 考 例 ２ （ 3-イ ミ ノ ブ タ ン 酸 メ チ ル の 合 成 ）
　 攪 拌 装 置 及 び 温 度 計 を 備 え た 内 容 積 100mlの ガ ラ ス 製 容 器 に 、 2-オ キ ソ ブ タ ン 酸 メ チ ル 4
0g(32mmol)及 び 15％ ア ン モ ニ ア メ タ ノ ー ル 溶 液 80ml(608mmol)を 加 え 、 室 温 で 3時 間 反 応 さ
せ た 。 反 応 終 了 後 、 反 応 液 を 減 圧 下 で 濃 縮 し 、 白 色 結 晶 と し て 、 3-イ ミ ノ ブ タ ン 酸 メ チ ル
35gを 得 た （ 単 離 収 率 ： 88％ ） 。
　 3-イ ミ ノ ブ タ ン 酸 メ チ ル の 物 性 値 は 以 下 の 通 り で あ っ た 。
【 ０ ０ ４ ８ 】
CI-MS(m/e)； 116(M+1)
【 ０ ０ ４ ９ 】
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実 施 例 ３ （ 6-メ チ ル ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン の 合 成 ）
　 攪 拌 装 置 及 び 温 度 計 を 備 え た 内 容 積 10mlの ス テ ン レ ス 製 耐 圧 容 器 に 、 参 考 例 ２ で 合 成 し
た 3-イ ミ ノ ブ タ ン 酸 メ チ ル 1.00g(8.7mmol)、 オ ル ト ギ 酸 メ チ ル 1.64g(15.5mmol)、 酢 酸 ア
ン モ ニ ウ ム 1.19g(15.5mmol)及 び メ タ ノ ー ル 5mlを 加 え 、 攪 拌 し な が ら 130℃ で 8時 間 反 応 さ
せ た 。 反 応 終 了 後 、 反 応 液 を 減 圧 下 で 濃 縮 し 、 濃 縮 物 に ク ロ ロ ホ ル ム 20ml及 び 水 20mlを 加
え て 分 液 し た 。 得 ら れ た 水 層 を 減 圧 下 で 濃 縮 後 、 濃 縮 物 に ジ エ チ ル エ ー テ ル 20mlを 加 え て
濾 過 し た 。 次 い で 、 濾 液 を 減 圧 下 で 濃 縮 し 、 黄 色 液 体 と し て 、 6-メ チ ル ピ リ ミ ジ ン -4-オ
ン 0.47gを 得 た （ 単 離 収 率 ： 49％ ） 。
　 6-メ チ ル ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン の 物 性 値 は 以 下 の 通 り で あ っ た 。
【 ０ ０ ５ ０ 】
1 H-NMR(CDCl 6 ， δ (ppm))； 2.34(3H,d,J=0.7Hz)、 6.32(1H,t,J=0.7Hz)、 7.29(1H,s)、 8.10
(1H,d,J=0.7Hz)、 11.0(1H,brs)
CI-MS(m/e)； 111(M+1)
【 産 業 上 の 利 用 可 能 性 】
【 ０ ０ ５ １ 】
　 本 発 明 は 、 ア ミ ノ プ ロ ペ ン 酸 化 合 物 又 は イ ミ ノ プ ロ パ ン 酸 化 合 物 か ら 、 ピ リ ミ ジ ン -4-
オ ン 化 合 物 を 製 造 す る 方 法 に 関 す る 。 ピ リ ミ ジ ン -4-オ ン 誘 導 体 は 、 医 薬 や 農 薬 等 の 合 成
中 間 体 又 は 原 料 と し て 有 用 な 化 合 物 で あ る 。
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