JP 5591714 B2 2014.9.17

(19) B EEHEFT (UP) i F A& #®HE2) (1) SHES
$IETRS9917T145
(P5591714)
(45) B1TH FR26£E9F 178 (2014.9.17) 24) BHRE FR26FESASH (2014.8.8)
(51) Int.Cl. Fl
CO7F 9% {2006.01) CO7F 9/%0 CSP
CO7F 9/572 (2006.01) CO7F 9/572 A
CO7F 9/655 (2006.01) CO7F 9/655
CO7C 229/60 (2006.01) CO7C 229/60
CO7C 229/58 {2006.01) CO7C 229/58
ERIEOWH 16 (£ 147 H) BREEIEHKS
(21) HEEES 5 BE2010-538198 (P2010-538198) [|(73) #5ari8% 596060897
(86) (22) AR SER205E 128 128 (2008.12.12) THFaL—kwY fYAF4TF2—}
B AREBR £ 72011-508726 (P2011-508726A) F7 Fr/ud—
43 a%E[ ER23E3A 170 (2011.3.17) TANVAGRETHF2—LyYHO2 1
S6) ERZHEES  PCT/US2008/086651 395> TNV wY, THFa—kwV- T
87) ERELMEE  W02009/076622 Yrza—-77
87 EREAMA SERG214E6H 188 (2009. 6. 18) (74) {RFE A 100073184
EBRRE ER23E1287H (2011.12.7) #EL+ WH EF
31) IEEER/EST 61/013,174 (74) fRE A 100090468
32) 5l SERI9ZE12H 128 (2007.12.12) #FEL EXE W
(33) BB ERE  KEUS) (72) FEEE Now 4L F, AF4—72 I
(1) BEHEERES  61/087, 368 TAVAERE THFa—ky VM O
(32) ®%H SEEY204E8 H 8 H (2008. 8. 8) 2558 Za—|hY FUAAE— T
@) WEETEE  KEUS) —F 25
BRAREIZRES

G4 [(REAOEH] EBSRMRICIZZ70AH v ) 0D H R, BEUvZoEREE

(GHOOoODOooooon

oooooao

gboobooooooobgobobobooooboboboboobooooboobobobao
ugbooboooooboobooboboooooboobobobooboooboobobaa

oooao

RS

R2

R1

R9

RB
R?
1

gooobooooooboooooboooooooboooooboocooobooooboOooo

10

20



OoOoOooooo0ooDoooooooDoooooDooogooao

OoooooOgooooao

O Oooo

oooooaon

OO oooodgdg

(2)

L,00000000,0, 0000000000000

gbooon

ooooooo
Lopooo
0ooooo

O0Ooo0oooao
O
O
O

O
OJ
O

good
oooao
good
good

0o
R3

RZ OR11

R0 P(R),

R?

I

obooo

onpgpooooooon

oo
uo

gbooooooognon

loopoo4ooooto

2npooo3o0otto

2Dooo“oooto

gbomnmoooooooan

uono

uono

uono

Sopoo® o000 000o0o0O0ooDOooooooOoan

uno

JP 5591714 B2 2014.9.17

02000030000 000000000000D0O0ODO0OODOODOO

ooooao

goonimoboooooooboboboooobobobobooo

0000000000000 0000000,0,00* 000000000000
loo200%M0o000“40000000000000Yooooooooooo?t
Do 0D000400000000000000000000000000000
0000000000000 0000000000000000o0o0o0o0ooooan
oooo*ooooo*o,L,000D0D0O0,00000000,0,000000

Sop/Do0o0®0000000000N00D0N0D000N00O0oNoOooOoooOoan
0000000000000 000O00D0D0O0DO0DO0O0O0ODOoDOoOOooOoODoODoOoOoOO?t

oooon 10

Ooooo
00000
0o0ooo
20
30
40



(3) JP 5591714 B2 2014.9.17

Ooooao
OR’I‘I
R11o R4
R’ P(R)
RY RS
10
RT
111
oooooad
gooowvoooooooooooooooooooooooonoao
Ooooano
3
R 20
R11O OR11
R P(R):
R? RS
7
R 30
v
Ooo0ooao

OooooogQgdg
Oooo0ooogoQgdg

0000000000000 D00D00000D00D0O00O0D0DO0OD0DO0OO0DoOoDaO
0000000000000 OODOO

Oooooao
S00‘/0000®wWO000000000000000D0D000O00OO0OO0OoooOOan
OoO0ooOoooooao

ooogoao 40
0000000000000 00DO0ODO0ODD0OO0DODO0ODODOODODO



iPr

00

oo
oo
00

O O0Oooogod

oogod
FsC

CF3

ogono
oono

cooooOO0OO0OO0O0O0oo0ooobosb,00000000000000000O000

%

:i‘flii

ocoooooao
oooao

H
H ﬂlii OMe

MeO
iPr

P(R)2
iPr

iPr

gbooboooooboobobobooooobobobobooboooboobobobonn

ugboodoaoan

Me
Me ‘ OMe
MeQ PR},
iPr g iPr
, iPr
H

H i C-iPr
MeO P(R),
iPr . iPr

%
F3C/©/ _

ugbdoooooobooboobobooooobouobobobooboobobobobaoado

iPr
iPr , BLO iPr

4)

OMe
MeO E H MeO
H P(R)z MeO
iPr O iPr iPr
; iPr ,
H

MeQ OMe
H P(R)2
‘ iPr

S
g

iPr

JP 5591714 B2 2014.9.17

OMe

P{R)2
iPr

ooooboooooobOoooobooooobooboooooboooooooooaon

10

20

30

40



(5) JP 5591714 B2 2014.9.17

oooao
H
H O OMe
MeO P(R)>
iPr O iPr

iPr
go0ooo0ooooooooooooooooooooooooooboooooao

ooooooo
ooooooao

R' 1

o . ERSBUAUE ! R
Z—X + - - 7

B, B, RE
Ol p Olp
AF—ii

0D0o0D000000O000000000
DO00o0000000000000000000000000000000000004
Doooooo
000000000000000000000,00000000000,0000000
0000000000000,00000000000000000
OO0’ 0000” 00000000000000000000000000000000¢0
000D00000000000000000000000000000000000004
0000000000000000000000000000000000000000
00000000000000’ 0000000007 00000000000000
Do00oD000000000000000000000000000000000 000
00000 0" 00000000000000000000000000000000
00
D0’ 00D00oo0o0oo0o0oo0oo0o0o0on
00’ 00000000000000
0o0oo0o0oo0o0oo00o000
000000000000 00000000000000000
000D00000000000000000000000000000000000004
000D0000000000000000000000000
000000000000 00000000000000000000000000004
O
0oooooo
0o0ooooo

R’ R
y—x H/N R" BRERAE . z/N R"

HE. BH. BE
ol p O0fp
RAA—L1

ooboooooobOoooooooooooboooooboon

10

20

30

40

50



(6) JP 5591714 B2 2014.9.17

oooao
oooao
PN e
R" R™
oo U Y
L I;f D/ b
R'”/©/ R"' : R" t—Bu/©/ C’

Rl!lo %'L R "

&g o
. OR"™ | R"O
g @/“ pes “@/ O ”’

ORIII
'15. Cosz ‘!s‘ R"'O
t A /@/ R"-o\©)a
COZRm , i R“'Ozc , Rm : OR™ ’

OR"P

Besabeaisgeotiogon
o8 UZM“@/

oooooooooboood
oooboooooo,0oogoooboooo,0bgzoooooooooooocoooboood
gooao 40
oo ooog»” oo

30



gboooad

) JP 5591714 B2 2014.9.17

CF,

@/ F’°U [slogtogiee

CO R!ll

saolsaonth s
R"-ozc\©/"a, F /O/”’z, @/‘a, F\©/‘a’ ) /@/‘L’ ©}a’

3

-n
% z
o~

OooDooDooo4oooooogogoQgg

Ooooooooooog

O
O
O
O

O
OJ
O
O
O

OO og
e

I R B

O OO
[ i Ry

OOoo0oooogd

O

OooooogQg™g

gboooooboobobooboooboboboboooobooboboobooao
gooboooboo oboboooobo 0" oobobooobooooooo
toooobooooooboooooobOobooooboboOoooboboo" obooo
gbobooooooooboobobooboooooboboboboooobooobao
uono

ooooao

gooon

ooooon
gbooooobooboboboooooooboboboboog

O 0Oo0oo0ooao
O OooQgooo
O 0Ooo0oooo
O 0Ooo0oo0ooao
OO o0gooo
O 0Ooo0oooo
O 0Ooo0oooao

ubooouobobobooouobuobobobooouoboboboobooo

N

0

30

40

50



Ooooooo0ooooo4oD oo ooo oo ooDoDooogooooaog

te

I e [ i Y e s e O [ Y

OO0 o0DoooogQgooood
OO0 ooooo4Qgoooodg
OO0 oooooQgooooodg
Ooooooooogooooao

OooooooooooogQgoQg
OO0 oooogogogoooao

O

I B |

O

e s s e e e e e

O

Ooooooo0ooDoooo0D oo ooooDooDoDooogooooao

O

OooooooooooooooDooooooooooooooao

OoooogogQgogao
Ooo0oooQgoao
Ooo0oooOoogoo
OOo0o0ooogo-gogao
Oo0oooQgoao
Ooo0oooQoogoao
OooOo0ooOooOoao
OoOoooogogQgogao
Oo0oooQgogoao
Ooo0oooOoogoao
Oo0o0ooogoQgogao
Ooo0oooQgoao
Ooo0oooQooao
OooOooooOoogoao
OoOoo0ooogoQgogoao
Oo0oooQgogoao
OooOooooOoogoao
OoOoo0ooogo-gogao
Ooo0oooogogoao
Ooo0oooQooo
OOo0o0ooogo-Qgogaog
OooooQgogoao
Ooo0oooQgoao
OooO0oooOoogoao
Oo0ooogogogao
Oo0oooQgogoao
Ooo0oooOoogoo
Oo0o0ooogo-Qgogao
Oo0oooQgoao

O Oooo

O

Oooooogg

O
]
O
O
O
O
O
O

Ooooooogdg

OooooooQgodg

OO0 oooogg

Oooooooogg

OooooooQgdg

Oooooooogodg

Oooooogdg

Oooooooogg

Ooo0Oo0oooOod
OOo0o0ooogd
OoOoo0oooogdg
Ooo0o0o0oooQodg
Ooo0Ooo0ooooad
OoOoo0ooogdg
Oo0o0ooQgodg
OooOoo0ooood
OOoo0ooogoogdg
OooOooooogdg
Ooo0o0oooOodg
OO0oo0oooogdg
OoOoo0oooogdg
Oo0o0o0ooooQodg
OooOoo0oooOodg
OoOoo0oooogdg
OoOoo0oooogdg
Ooo0O0o0oooOodg
OO0oo0oooogdg
OoOoo0oooogdg
Oo0O0o0oooQodg
OooO0Oo0oood
OoO0oo0ooogoogdg
OoOo0o0ooooQgdg
Ooo0Oo0oooOod

C))

ood
oogd

uboooobooboboboboooobobaa

O

Ooooooogogooooao

Ooooooooogooooao

OO0 ooDooogogoooao

Ooooooogogogogoooao

Ooooooooooooaoo

Oo0ooooooooooaoo

Ooooooogogogoooaog

Buchwald,s.O0 0O OOOOO
oooooao
ooooboooooboogoonon
oooobooooobooooonon
ooobooooobooooan

Ooooooogogooooao

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

Oooooooogooooaoo

OO0 ooDooogogoooao

Ooooooogogogoooao

Ooooooooogooooaoo

Ooo0oooooooOooooaoo

Ooooooogogogogoooao

oo oooooogoooao

Ooooooooogooooaoo

OO0 ooDoooggoooao

Ooooooogoooooao

Ooooooooooooaoo

Oooooooogooogao

O

Ooooooogogogoooo

JP

oo

Ooooooooooooao
Oooooooooooaoo

O
O

5591714 B2 2014.9.17

OO0 ooooogoggogoooao

O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O

aood

O

Oooooooooooao

O

Ooooooooogooooao

0

OO0 ooDooogogoooao

goad

O

Ooooooogogogogoooao

O

O
O
O
O
O
O
O
O

Ooooooooooooaoo

O

0
g
g
O
g
g
O
(s

Oo0ooooooooooaoo

goad

O

OOoo0oooogod

ubstra
00000000000 o0o0ooDoODO00ob0DDbOD0o0ob0Do0D0oo0obODo0o0ooDoODOoOooDoDODoOooOoaon

Ooooooogogogoooaog

O

O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0ooao

O

Oooooooooooao

O

O

Oooooooogooooaoo

10

20

40

50



Ooo0oooooo o0 oo oo o o0 oo oD oo oo oDoo4Oo0ooooo
s s e e e e e e s |

O

S e o e e s e e s e e e e R s [ s Y i A

e s s e e e e e

O

Ooooooo0ooDoooo0D oo ooooDooDoDooogooooao

O

(&
o

9) 5591714 B2 2014.9.17

gbooooboobobooboooboboboboooobooboboobooao
oooooOooooobooooobobobooooboboooobboooobooog
toooobooooooooooobOobooooboboOooobbooooboodg
gbooogooboobobooboogobobobobooooboboboboo
ubooouoboobobooouobuoboboboooobooboboobooo
ooooobOoooooooooobOobooooboboOooobbooooboodg
gobooooooboboboooobgobobobooooboboboboo
ubooooboobooboboooooooboboboooao

O
goboooobobobooboooobgobobobooooboboboboo
gbooooboobobooboooboboboboooobooboboobooao
ubooouobobobooouobuobobobooouoboboboobooo
toooobooooooooooobOobooooboboOooobbooooboodg
gbooooboboboobooobgoboboboooobobobobooo
ubooogobogobobooboouobuobobobooooboboboobooo
ooooao

g
ubooooboobobooboooboboboboooobooboboobooao
oooooOooooobooooooboboooobobooobobboooobooog
toooobooooooooooobOobooooboboOooobbooooboodg
gbooooboobobooboooboboboboooobooboboboo
ubooouoboobobooouobuoboboboooobooboboobooo
ooooobOoooooboooooobOobooooboboOoooboboooobood
gbobooooboao

uono

O

g

gboooooboobobooboooooboooboanb

OO

O

0O0O0OA., de Meijere, F. Diederich, Eds. Metal-Catalyzed Cross-Couplin

Reactions, Vol. 2: Wiley-VCH, Weinheim, 2004
oooo
oooo
oooao

0O 0O 0O N., Miyaura, Topics in Current Chem. 2002, 219, 11
O 0O 0O A. Suzuki, Organomet. Chem. 1999, 576, 147
OO0O0OT. E. Barder, S. D. Walker, J. R. Martinelli, S. L. Buchwald, J.

Am. Chem. Soc. 2005, 127, 4685
O00DO00O0O000T. E. Barder, S. L. Buchwald Org. Lett. 2004, 6, 2649
Ooooooogds. D. Wwalker, T. E. Barder, J. R. Martinelli, S. L. Buchwald Ang
ew. Chem. 2004, 116, 1907
ObDooOooogs. D. Wwalker, T. E. Barder, J. R. Martinelli, S. L. Angew. Chem.

Int. Ed. 2004, 43, 1871
O0oo0ooooodb. Gelman, S. L. Buchwald Angew. Chem. 2003, 115, 6175
O00ODO00OO0OO00O0D. Gelman, S. L. BuchwaldO Angew. Chem. Int. Ed. 2003, 42, 5993
000000000 Schlummer, B.; Scholz, U. Adv. Synth. Catal. 2004, 346, 1599
0O00oo00O0odaoaoJdiang, L.; Buchwald, S. L. In Metal-Catalyzed Cross-Coupling R

eactions (Eds.: de Meijere, A.; Diederich, F.), 2nd ed., Wiley-VCH, Weinheim, 20

04

000000000 Hartwig, J. F. Synlett 2006, 1283
000000000 Muci, A.R.; Buchwald, S.L. Top. Curr. Chem. 2002, 219, 131
000000000 VYang, B.H.; Buchwald, S.L. J. Organomet. Chem. 1999, 576, 125

10

20

30

40



(10)

JP 5591714 B2 2014.9.17

000000000 Hartwig, J-F. Angew. Chem., Int. Ed. 1998, 37, 2047
ooDoooooooold, D.w. et al. J. An. Chem. Soc. 1998, 120, 9722
0000000 0OoOwolfe, J.P.; Buchwald, S.L. Tetrahedron Lett. 1997, 38, 6359
000000000 Harris, M.H. et al. Org. Lett. 2002, 4, 2885
000000000 Marion, N.; Navarro, O0.; Mei, J.; Stevens, E. D.; Scott, N. M.
; Nolan, S. P. J. Am. Chem. Soc. 2006, 128, 4101

000000000 Shen, Q.; Shekhar, S.; Stambuli, J. P.; Hartwig, J. F. Angew.

Chem.

Chem.

Chem.

000000000 Huang, X.; Anderson, K. W.

Int. Ed. 2005, 44, 1371
000000000 Rataboul, F.; Zapf, A.; Jackstell, R.; Harkal, S.; Riermeier,
T.; Monsees, A.; Dingerdissen, U.; Beller, M. Chem. Eur. J. 2004, 10, 2983
Ooo0ooooodowolfe, J. P.; Buchwald, S. L. J. Org. Chem. 2000, 65, 1144
O00OOd0OOoo0ooodaoshen, Q.; Ogata, T.; Hartwig, J. F. J. Am. Chem. Soc. 2008, 13
0, 6586
000000000 Shen, Q.; Shekhar, S.; Stambuli, J. P.; Hartwig, J. F. Angew.
Int. Ed. 2005, 44, 1371
0000000 O0d0 Percec, V.; Golding, G. M.; Smidrkal, J.; Weichold, 0. J. Org.
2004, 69, 3447
000000000 Munday, R. H.; Martinelli, J. R.; Buchwald, S. L. J. Am. Chem.
Soc. 2008, 130, 2754
ooboooooooso, Mo C.; Zhou, Z.; Lau, C.; Kwong, F. Angew. Chem. Int. Ed.
2008, 47, Early View
000000000 Anderson, K. W.; Mendez-Perez, M.; Priego, J.; Buchwald, S. L.
J. Org. Chem. 2003, 68, 9563
Oo0oo0ob0O0OO0000Roy, A H.; Hartwig, J. F. J. Am. Chem. Soc. 2003, 125, 8704

uchwald, S. L. J. Am. Chem. Soc. 2003, 125,

gboooon

Chem.

O

oo oooooooooooogodg

Ooooooo0ooooooooooogogogooao

OoOoooooDOooooooogoogogodg

Soc

Ooooooogooood
Oo0ooooQogoooaoo

u
O
g

O

u
O
g

O
O

Oo0ooooooooog:
O d

O Oooogoo
O oOoooo
O oOoo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo
O oOoooo
O oOoooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooo
O oOoooo
O oOoooo
O oOoooao
O Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo

uno
O

oo

2007,

od

O O
[ |

lkawa, T.; Barder, T. E.;
129, 13001

oogoao

O d
O d
[ |
[ |

o

O d
O

|

; Zim, D.; Jiang, L.; Klapars, A.; B
6653
Biscoe, M. R.; Buchwald S. L. J. Am.

OO
oo
ao
uo
00

OoOoooo
O oOoo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo
O oOoooo
O oOoooao

gboboooobobobooboooobobobobooooboboboboo

sl 00o0ooocodoooboooobooooooodooooogoooan
ooooooooobooooboooao
oooooOooooboooooobooooao
gboooooobobooboooboooobooboboboooboooooboboboboo
ubooboooooboobobad
ooooooooobooooobooooboooooobOboooboboooOooobooo

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) e e A A A

e e e = s e e e e e e s e e e e O e s e s Y i [
Ooooooooooooo0 o0 oDoDooo0D oo oooo0ooooDoooo0oooDooogogQgoao
Oooooooo0ooooo0o oo oDoDooo0 oo oooo0oooDoooooooooogoao

Oooooooggooao

O
O
O
O
O
O
O

Ooooooogogogoao
Oooo0ooogoogogoao
Ooooogogoao
Ooooogogooao
Ooooooogoogogoao
Ooooogogoao
Ooooogogogoao

O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
OO oo
O oOooo
O oOooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo

OOo0oOoDoooUooooDooUoUoooDoDooUogooDooogogoooao
Oooooooooooo0oooDoooo0ooooogoooao

O o0Oooo

OO0Oo0ood

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

OoOoo0ood

Oooooooooooooooooogogoooao
OO0 o0DoDooggooooogogooao

Oooooogogogoao
Oooo0oooQgoo
Oooo0oooQgoao
Oooooogogoao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoao

Oo0Oo0ood

O O oQgogo
O Ooogoo

O
O
O
O
O
O
O
O

O 0Ooo

OO0Oo0ood

OOoooood
OoOoo0ooood
Oo0Ooo0ooood
OOoo0ooood

O
O
O
O
O
O

O oOooo

Oo0Oo0oodg

O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo

O
O
O
O
(]
O
O
(]

O 0Oooo

Oo0Oo0ood

O 0Ooo

O0Oo0oo0ood

O 0Oooo

OOoo0ood

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

O
O
O
O
O
O

O
O

Oo0Oo0ood

A R

OOoo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oood
Ooo0Ooo0ooood

O
O
O
O

OO0Oo0oood

Oo0Oo0ood

A B

1)

O

O0Oo0o0ood

oo
o

O
O

O
O

[ R
Oo0Ooo0oood

O
O

O
O
O

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

O0Oo0o0ood

O
OJ
O

OO0Oo0ood

OoOoo0oood

O 0Ooo0ooao
OO oOooo
O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0ooo
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
OO oOooo
O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao

|

|

JP

5591714 B2 2014.9.17

10

20

30

40

50



Oo0oDoogog4dooDoogogUooooooggog
Oooooo4oooooo4gogooooggog
Oooooooo0ooooooooooogQgo-g
OoooooooooooooooooogoQgodg

OooooooooooooUoooDooo4o0ooooogooao
OoooooooDoooooo0oooooo0ooooogooao
OO0 o0Oooogod
» OO 0O0Oogoo-go-g

O 0Ooo0oooo

O 0Oo0ooOooao

5 3

gl i 1

O0Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0Oo0ooo
O OoOooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
OO oO0ooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O 0Oo0ooao
O 0Oo0ooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O 0Oo0ooOoo
O 0Ooooo
O 0Ooooo

O
O
O

Ooo0ooogooogono
|
|
[

Oo0ooooQgooao
OooooooQgooao

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

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

O 0Oooo
O Oooo
O 0ooo
OO oo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O O0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Ooo

O
O
O
O
O

|

|

(12)

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

OoOo0o0oooogdg
OoOooooogdg
Ooo0oo0oooodg
Ooo0Ooo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Ooo0oooogodg
OooOoo0ooood
Oo0o0o0oooogd
Oo0oooogdg
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogdg
Oo0oo0oooogdg
Ooo0o0ooooQodg
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogdg
Oo0oooogdg
OooOoo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Oo0ooooogodg
Ooo0o0oooodg
Ooo0Ooo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Oo0ooooogdg
OooOoo0ooood

O
O
O
O
O
O
O
O
O

6! 3!
5| 4!

EFI7FN

O
O

O

JP 5591714 B2 2014.9.17

O Oooo
O 0Oooo

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

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

ubooouobooboboobooobonn
oooobOooooboooobooo
gbooooobooboboboobonn
gbooooboobobobooobonn
oooobOoooobOoooobooo

ubooouobooboboobooobgnn

10

20

30

40

50



gDDDDDDDDDDDDDD
[y e [ e e e e e e [ [ = [ [ s Y o A O

Ooooooo4oooooo 40D ooDoooo oo oDoDoooDooDoDoogoooao

O
OJ
O
O
O

W OOoOoooooooogoooogoag

-
-
<

e s e A e e e e [ [ [
Oo0ooooooooooo4o0 oo oDooUoooooDoooooooDooogogoao
Ooooooooooooo0 o0 oDooooooooDoooooooDooogogogao-.
Ooooooooooooo oo ooooooDooooooooogogoao

O

OO0 ooooooooooggg
OoooooooooooQgog
OoooooooooooQgaog

O
O

=
(@]
@
2
=

O d

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

O O o
O OO

O
O

O 0Oooo

O 0Oooo

O Oogoao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoao
O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
O Ooogoo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoao
O Ooooao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooooao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo

O OO

OoOoo0oooogd

[ |

[ |
[ |
O d
[ |

O 0Oooo

H

O o0Oooo
O 0Ooo0ooo
ooooo=000a0
OOo0oOoOo0o=-4d000

O O
O O
O O
O O

[ Ry |
Iy |
O OO
I Ry |

O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo

O OO
O 0Oooo

O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O 0Oooo

O 0O o
O Oooo

O

O O o
[ i Ry
O O o
O Oooo

O

O

O

Book Company,

O

O
O
O
O

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

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

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

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

O
O
O
O
O
O

O

O
O
O
O

O 0Ooo

O Ooooo

O 0Oooo

O

O
O
O
O

O oOooo

O

O
O
O
O

O o0Oooo

O

O
0
O
0

O 0Oooo

O

O oOooo

O oOooo

O O0ooo

(13)

O 0ooo

New

O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O oOooo

O oOooo

O 0Ooo

O Oooo

O OO
O 0Oooo

York,

O oOooo

O o0Ooo

O OO

O

,005,0000000000 40
0000000000 O000O00
0000000000 00000

ooooooooooboooooan
ooooooooooooooan
ooobooooooboooooao

ooooooooooboooooao

(]

O o0Oooo

OooOoo0ooood

O

O
O

O Oooo
O OO
O 0Oooo

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

(1977

O O O 0Oooo
O O O oOooo

O 0Oooo
O oOooo

8 O 0Oooo
Oooooogod
Oooo0ooood
OOo0o0oooogd
OoOooooogd

O O

g

o

oo

O o0Oooo

O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O

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

O o0Oooo

O
OJ
O

O
OJ
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
(]

]

O
O
O
J

a
u
O

a
u
O

JP

g
u
O

5591714 B2 2014.9.17

g
U
O

O
U
o

g
u
O

g
U
0

a
u
O

a
u
O

g
u
O

g
u
O

O OO

g
u
O

- March, Advanced Organic C

edition) pp. 251-25901

O

O Oooo O O Oooo

O O

O

O 0Oooo

O oOooo

O

O oOooo O o0Ooo

O Ooo0oooaoo

O

O
O
O
O

O o0Oooo

O0Ooo0oo0ooao

O 0Oooo O Ooooo

O Ooo0oooao

O

O
O
O
O

O oOooo

OOooooo

O o0Oooo O 0Ooo0ooo

O0Ooo0oooao

0

O
0
0
0

O 0Oooo

O 0Oo0Oooo

O

O
O
O
O

O oOooo

O Ooo0oooao

O

O
O
O

O o0Ooo

OOoo0oooao

O

O
0
O

O o0Oooo

O0Ooo0oo0ooao

uoad

,00

god
uoad
oo

O oOooo

O OooOoooaog

O oOooo

OOoo0oooaoo

O o0Oooo

O0Ooo0oo0ooao

10

20

30

40

50



(14) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbobooboooooboobobooboooooboboboboan

O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
0O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
OO
O O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OO0 ooooooooDooogoogogooao
OO0 ooooooooooogooo
OO0 Do oDoo4QgooDooogogogoao
OO0 ooooooooooogoggogooao
OO0 oDoooooooooogoogooao
oo ooooooooooogoogooao

OO0 ooooogogoao
oo oooooogoogoo
oo oooooogogooo
OO0 ooooogogoao
OO0 oooooogogoo
oo oooooogogooo
Ooooooooogoogogoo
OO0 ooooogogoo
oo oooooogogogogoo
oo oooooogogooo
OO0 ooooogogoao
oo oooooogoogooo
oo oooooogogoo
Ooooooooogoogooao
OO0 oooooogogoo
oo ooooogogooo
Ooooooooogogogoo
OO0 ooooogogoao
oo oooooogogooo
oo oooooogoogooo
OO0 ooooogogoao
OO0 ooooogogooo
oo oooooogogooo
Ooooooooogoogogoo
OO0 ooooogogoao
oo oooooogogooo
oo oooooogogooo
OO0 ooooogogoao
OO0 oooooogogoo
oo oooooogogooo
Ooooooooogoogogoo
OO0 ooooogogoo
oo oooooogogoo
oo oooooogogooo

000000000 o0oobobooooboooobooooooboooooooooooan
oooobOoooooooooooboooooooboooooao
ooooboooooooooooboooooooboboooooao
gbooooobooboobooboooooooboboboobooo
uo

O Oooo
O 0Oooo
O O0ooo
OO oo
O 0Oooo
O O0ooo

O O o
O OO
O O o
O O o
O OO
[ i R
[ i Ry
O OO
[ i R
O O o
O O o
O OO
O O o
[ I R
O O o
O O o
O O O
O O o
O OO
O O o
O O o
O OO
O O o
O O o
O O o
O OO
O O o
O O
O O
O O
0O O
O O
O O
O O

oo oooooooooooogoooao
OO0 Do ooo4gogooDoooggogoao
Oo0oDoooooooooogoogogooao
oo oooooooooooogoooao
OO0 Do ooo4gogooDooogogogoao
OO0 ooooooooooogogogooao
OO0 oDoooooooooogooQgooao
oo oooooooooooogoogooao
OO0 oDoooogoooDoooggogogoo
OO0 oDoooooooooogoogooao
OO0 oooooooooooogoooao
OO0 Do ooo4goooDoooggogoao
OO0 ooooooooDooogogogooo
OoooocoooooooQgooao
Oooooooooooogooao
Oooooo4ogooooogoggooao
Ooooooo0ooooogooao
OoooooooooooQgooao

s0000D0

Oo0ooDooooooDoogooooaog
Oo0oooooooooooooooog
Oooooooooooooooooo
OO0 o0DoDoogogUoooDoogogogoooaog
Oo0oooooooooogogooooaog
Oooooooooooooooooo
Oo0ooooooooooooooooao
OOo0ooDoooooooogooooaog
Oo0ooooooooooogogooooog
Ooooooooooooooooooao
OO0 o0ooDoogogUooDoDoogogogoooaog
Oo0ooooooooooogogooooog
Ooooooooooooogoooooo
Oo0ooooooooooooooooao
Oo0ooooooooooogogooooaog
Ooooooooooooogogooooo

ooooao
ooooao
ooooano
ooooano

Oooooooo0oooooo0 oo oDooUooUoDoDoDoooooDooogogoaog
Oooooooo0ooooo0 o0 oDoDooo0ooooDoDoooooDooogogoao
s s e e ) e s s [ [ o
OOooooo40oooooo0oUoDoDoDooUooUoooDoDoDoooooDooogogaoQg
OoOoooooooooooo0o oo oDooo0 oo oDoooooDooogogoao
Oooooooo0oooooo0ooDoooooDoooooooooQgogoao

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

10

20

30

40



(15) JP 5591714 B2 2014.9.17

ocoooooOOO0oO0oOoOoOoooooOoOooODOOoO0O0OoOooooooooDoDOoOooOod
cooooobOoOoOoOoOooooooboooOooODbDbOO0OO0O0oOoOoooooooODDOOOoOoOo
ocooooobOOOOO0DO0oO0oOooooOoOODOOOO0DO0DO0DOoOOoODOODODDODDDODDODOODOO
gcoooooOOO0oO0oOoOooooooooOoDODO0O0U0oOoO0ooooDooooDoDooooOog
co0oocoOO0oooOO0oooOO0obooOoO0oooOoO0oOoOO0OOoOO0OOoOOO0OOOO0OOOOODOOgOO
ooooDODDOOO0OO0OO0O0O0Ooooao

ocooooao
gcoooooOoOOoOoOoOoOoooooooOooODOO0DO0O0oOoOooooooooODOoOoOooOoOo
ocoooooOoOoOooooooooooao

oooooao
ocooocoOO0oooOO0oooOO0oooOoO0ooOoO0ooOoO0ooOoO0oooO0oooooooo,000000
cooooooOoOoOoOoOooooooooODbDOOoO0OoOoOooooooooODOoOoOoOoOo
ocooooobOOOOO0DO0oO0oOooooOoOODOOOO0DO0DO0DOoOOoODOODODDODDDODDODOODOO
ocooooOoOOO0oO0O0oOoOoooooOooODODDODO0O0O0DUO0O0oooDooooDoDOoooOod
gcooooooOoOoOoOoOoOoooooooOooODbDbOOoO0O0oOoOooooooooODOoOoOoOoOo
ocoooooboOoOo,oooooooooODbDbOOoOoOooooooooooODbDOOoOoooo
OO00D000O0OO0O (pseudohalide)d O O CottonO O O Wilkinsond O O "Advanced Inorgan
ic Chemistry"O OO DODOOOOOOOOOOODDOO

ocooooao

gooobooooooboooooboooooooboooooboocooobooooboOooo
ooooOooooobooooooobooooooooooDoao
oooano

R50

_z
|
|
&

Q2

o
LV ]
);ﬂ..._.
A
b

ugboogood
gooobooooooboooooboooooooboooooboocooobooooboOooo
gooooodooobooooooo,g, ,0boco00oo0oboo0oooobooooobood
ugboobodooooboobogoboboboooobobobobooboooboobobobaa
oooboooooobooooobooooooboobooooobobooooboboooobooo
gbooboooooogoobgoboboboooobobobobobooooobuobobao
gboobooooooobogobobooboooobobobobooboooboobobobaa
ooooboooooobooooo,o ooobooboocoooboocoooobooooobooo
gooooooooboooooooooobooooboboooobobboooobooboo
ugbooboooooobooboobobooooobooboboboobooooboobobaa
ugboogood
gooboooooooocooboobooboooobooooobOoo0oooboooooboon
gobooao

T [

R50
gboooood

gbooooooobooboobobobooooboobobobooboooooboobobao



I R [ |
I [ |
R [
o0 oogogdg

O Oooooooogogogogooao

"o O0oDODooUo0ooDoooQgooooodg
Oo0ooooooo oo ooooooooogdg
OO0 Do ooogoo0ooDoDoogoUgooooodg
Oo0ooooooooDooooogogoooodg
Oo0oooooooooDooooooooodg
Oooooooooooooooooood

O

O Ooooooooogogooao

Oocoooooooodgdao

O oo oooogogogooao

o

O Ooooo

Oo0ooooQgoooaoo
Oo0ooooogooooao

(16)

JP 5591714 B2 2014.9.17

oooooooooooo,g ,0b0o00o0o0booo0ooobooooooboood
oogd

O

gbooogooboobobooboogobobobobooooboboboboo
uono

O Ooogoao
O 0Ooooao
O 0Ooo0ooo
OO ogoao
O Ooooao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O O0Oogoo
O Ooogooao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooooao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O Ooooo

OoDoDooogooooooggogao
OooooooooooQgogoao
OooooooooooQgoogoao
OO0 oDooogoooooogogogaog
OooDoooooooogogQgogoao

O

O
O
OJ

R55

X50"

O
O
O

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

O

Oooooooooooogodg
OOoooooooooood
Ooooooogogooooogod
Oooooooooooogodg
Oooooooooooogod
OO0 o0ooDoogogooooogod
Oooooooooooogod
Oooooooooooogod
Oo0oooooooooood
Ooooooogooooogod
Oooooooooooogod
Ooooooooooood
OO0 ooDoogogooooogd
Oooooooooooogodg
Oooooooooooogod
OO0 Oo0ooDooogogooooogod
Ooooooogogooooogod
Oooooooooooogodg
Ooooooooooood
OO0 ooDoogogooooogod
Oooooooooooogodg
Ooooooooooood
OO0 o0ooDoogogooooogod
Oooooooooooogodg
OO0 oo0OoooQgoaoaN

X50

R356

O o0Oooo

O

O Oooo

O oOooo

O oOooo

O o0Oooo

goo
god

ooo
ooo
o0 0
ooo

goo

O

OJ
O
O

O Oooo

O

O oOooo

O oOooo

O
O

O

3

O

O
O
O
O

O

OoooooooQgooao

O

O
O
O
O

O

OoooDooogoooooogd
Oooooooooooogod
Ooooooooooood

O oOooo

O o0Ooo

10

20

30

40

50



I I o B |

OO oooooDoooooooooogodg

O Oooooaog
O Ooo0oooao
O 0Oo0oooog

I I B |

OO oooooooooooooooOgodg

#5]

goad

gooooao
O

Ooo0oogoo

OR
TJ’/,

R75

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

Ooooooooooooogooao

O 0D oo oDooodggoooooogd
Ooooooo0oooooQgoooao
O O
O Oo0Ooo0oooogd
O Oo0ooooogod
O Ooo0Ooo0ooood
] OoOoo0oooogdg
O OoOoo0oooogd
O Ooo0oo0ooood

Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0oooogd
Ooooooogod
OooOoo0ooood
OO0o0o0oooogd
Oo0oo0oooogd
OooOoo0oood
Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0oooogd
Ooo0oo0oooogod
OooOoo0ooood
ON

O

——C 0 O0oooboooooooooobd

—ORS7

o

goad

gooboooooao
ooo

0
9]
|

O
O

O !S OR57

0

good

O 0Oooo

O O oo

O Oooo

O 0Oooo

an

O 0ooo

O Oooo

O Oooo

O O0ooo

O Ooogo
O Oooo
O 0Oooo

O Ooogoo

O Ooooo
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0ooogod
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Ooooooogd
Ooo0oo0ooood
OO0oo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0ooood
A [
OoOoo0oooogd
OooOooooogod
OooOoo0ooood

goao

O oOood

O Oooo

JP 5591714 B2 2014.9.17

aoao
ZD mD
godn

m

O Oooo

O Oooo

Ooo0ood

gbooooooboobobobooooobooboboboooooonoao

oooao

O Oooo

O O0ooo

O 0ooo

O Oooo

uyboobooooobooboobooooooboboboobooobobooboon

O Oooo

goooooooobooooooobobooooboooobooooooooboooooao

O 0Oooo

ugbdobodooooouobuoboboboboouobuobobobobooooobann

10

20

30

40

50



(18) JP 5591714 B2 2014.9.17

uboobooobooboboboooooboboboboooboobooboboobooonn
oono

O

OO ooo

O OoogooQg

Oo0oo0ooQgooao
Oo0oo0ooOoooao
OO0 ogoogoao
Oo0oo0oogooo
Oo0oo0oogoooo

O Oooo

N S——O0RS56

R50 O
Oo0oo0ooaad
oo oD oD oD oD oD oDooOoaag
ogoodgao
0000000000000 oo oo ooDooogonOoan
gpooaod

O

|

AN

“ R51

O
Oooogao
0000000 oooooo0oo0oooD oo oD oD oo oo oo oo ogooDooaa
Oooooaod
JdooodoDoooooooooo0ooo oo oo oooooDoooooodg
gooaod

—S—R58

u
ooooobOoooooboooooobOobooooboboOoooboboooobood
gbooooboboboobooobgoboboboooobobobobooo
g

O

gboooobooboboboooboobobobobooobDoboboob

/O
\
R58
Oo0ooOooaad
oo g oD oD Do oo ogadg
gdooaog
O00o00o00o0o0o0oooooo0oo0ooDoD oo oo oo ooDooogooan

10

20

30

40



OO ooo

Oo0ooooo40o0ooDooo oD oo ooo oo oDooogogooao

OR59

obooo

(19)

JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooooboobobobooooboobobobooobooobooboboboobooao
ooooooooooboboooobooooboooooobOboooboboooOoobooo
obooooobobobo

oooao

Q50

—Q51—p

OR59

O O
O O

O O ogo
O Oooo

O O
O O

OO0Ooo0ooood
OOoooood
OoOoo0ooood
O O0Oo0ooood
OOoooood
OoOoo0ooood
OO0Ooo0oo0oo0ood
O Ooo0oooogod
OOoo0ooood
OoOoo0oo0oood
O O0Oo0ooood
OOoooood
OOoo0ooood
O0Ooo0oo0oo0ood
OO0Ooo0ooood
OOoo0ooood
OOoo0oo0oood
OO0Oo0ooood
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
O 0O0o0ooood
OO0Ooo0ooood
OOoo0ooood
O0Ooo0oo0oood
OO0Ooo0ooood

OoOo0oooooo0 oo oo o o0 oo oDoo o ooooog
OoOoo0ooood

e A s e e e e sy e R (|
e e e e sy e A
I e e e sy e A s
oo oooooo oo ooo o oo ooooooooodg

OO ogoo
O 0Ooogoo
O 0Ooo0ooo
O O oQgogo
O Ooogoo
O 0Ooooo

O
OJ
O
(]
O

0O

O
O
O

O
OJ
O

O 0o oo

O
]
O
O
O

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

O oOood

O

O Oooo

O Oooo

O 0o oo

O
g
g

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

O
g
u

O
g
u

O
g
u

0
g
U

0 Journal

O
g
u

Q50

I

Q51—

OR59

O
a
u

O

O
g
u

O

O
g
u

O

[ |
O

O

g
u

—OR59

O
g
U

O
0
U

O
O
0

|

O
0
4

O
0
U

of Organic ChemistryO
Standard List of Abbreviations[

oooobOoooobooooobn
OooobDoOO0oooboooOooobn

O 0Ooogooo
O 0Ooo0ooo
O O ogoo
O Ooogoo
O 0Ooo0ooo
I Y Y
O Ooogoo
O 0Ooooo
O 0Oo0ooo
O Ooogoo
O 0Ooogoo
O 0Ooo0ooo

O 0Ooo0oo0ooao
O 0O oOQgooo
O 0OooQgoooo
O 0Ooo0oooo
O 0Ooo0oo0ooo
O OooOgooo
O 0Ooo0oooo
O 0Oo0oooao

O

O

10

20

30

40

50



ooooooooooooooooovoooooooDooooooooooooooooooooooOoaodd
I:IDDDDDDDDDDDDDDDDPDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDD
e s e e e R e e e s Y Y Y

Oooooooooooogoggoooao
Ooooooooooo® ogoog
Ooooooooooooogogoao

I ey e s e e sy s o |
Ooooooooo0 oo ooo o oo ooo oo oDoooogoooooo

I |
[ |
O 0Oooo

Oooooo4oooooo4o0oooDooooo oo oooooooDooogogg
O 0O oo

O

O

O

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

OoOoo0oooogdg
Oo0oooogdg
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogdg
Oo0ooooogodg
Ooo0o0oooodg
Ooo0Ooo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Oo0o0oooogdg
OooOoo0ooood
OoOo0o0oooogdg
OoOooooogdg
Ooo0oo0oooodg
Ooo0Ooo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Ooo0oooogodg
OooOoo0ooood
Oo0o0o0oooogd
Oo0oooogdg
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogdg
Oo0oo0oooogdg
Ooo0o0ooooQodg
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogdg
Oo0oooogdg
OooOoo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Oo0ooooogodg
Ooo0o0oooodg
Ooo0Ooo0ooood
Oo0oo0oooogdg
Oo0ooooogdg
OooOoo0ooood

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

O Oo0oooogd
O ooooogdg
Ooooooogdg
O 0o ooogd
O Oo0ooooogdg
Oo0ooooogdg
OOooooood
O Oo0oooogd
Oooooogdg
Ooooooogodg
OO0 oooogd
O oooooogd
Ooooooogodg
OOoooooogod
O Oo0oooogd
O oo ooogdg
Ooooooogod
O Oo0oooogd
O o0ooooogdg
Oo0oooooogodg
O 0o oooogd
O Ooooooogd
O oo oooogdg
Ooooooogod
O Oo0oooogd
O oooooogdg
Ooooooogdg
O O0Doooogd
O Oo0ooooogdg
Oo0ooooogdg

O

O

. Protective

goood

O

O Oooogoo
O oOoooo
O oOoo0ooao
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo

O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O O0ooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo

O
O
O

O
O
O

I R |
[y |
O 0ooo

O

O

I R |
O Oooo

O

Groups in
ooooo

O
O
O
O
O

O
O
O
O
O

[ I |
I |
O oOooo
O 0Oooo

O

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

0

O
O
O
O
O
O

O
(]
O
O
O
(]

Organic
oooao

O oOooo
O 0Oooo
O Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O Oooo
O oOooo
O 0Oooo
OO oo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
OO oo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O oOooo
O 0Oooo

[ |
[ |

O
O
O
O
O
O
O

Synthesis,

(20)

[ I I |
I |
[y |
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo

O

O

O

gpoooo

O O
O O
O O
O Od

2nd ed.

oo

O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
OJ

O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

JP

[ Iy |

5591714 B2 2014.9.17

|

O O

O O
O O
O O

OoOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOooooogod
OooOoo0ooood

o R
Oo0oo
Oo0oo

York,

O
O
O

O
O
O

O
O
(]

O
O
(]

10

20

30

40

50



e s s e e ey e e e s [ [y

S'DDDDD
S O 0O0Oo0o.

s s ) e ) s [ [y

ooooo
ooooo
ood
oooao
ooooo

Handbook

s s e e e e R e ) e e e e ) e s Y o
[ s e e e e s [ [ |
Oooooooo0ooooo0 o0 oo ooo0DoDoDoooo00 oo oooo0oooDoDooo0oooDooogQgo-g
Oooooooo0ooooo o0 oo ooo0o oo oD oDooo0o oo oDooo0o oo o oo oo oooogogoQgoo-g

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

O

O

Ooooogogaog

O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
OO oO0ooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O 0Oo0ooOoo
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoao
O Oo0ooo
O Ooooo
O Ooo0ooao
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoao
O OooOooo

O0Oooooaog
OOoo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0OooO0oooao
OOoo0oooao
O0Ooo0oooaoo
O0Oo0Oo0ooao
O Oooooaog
O0Ooo0oooaoo
O0Ooo0oo0ooao
O0Ooo0oooao
OOooooaoo
O0Ooo0oooao

O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O O oOgooao
O Ooooo
O Ooooo

O Oo0oooogd
O o0oooooogdg
Ooooooogdg
OO0 oooogd
O Oo0ooooogdg
O o0oooooogdg
OoOooooood
O Oo0oooogd
Oo0ooooogdg
Ooooooogodg
OO0 oooogdg
O oooooogdg
Ooooooogodg
OoOoooooogod
O Oo0oooogd
O o0oooooogdg
Ooooooogodg
O Ooooooogdg
Oo0oooooogdg
Oooooooogdg
O 0o oooogdg
O Oo0ooooogdg

(1)

JP 5591714 B2 2014.9.17

gboobooooobooboboboooboobooboab
ooooooooboooao

Oo0O0OD0ODDOO0OO0O0dthe
of Chemistry and Physics,

OoooooQgogoao

OooooooOoogao

OoOooo0oogooodg

Oooooogogao
Ooooooogod
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Oooo0oooogod
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOoo0oooogod

O 0o oo

O 0o oo

O Oooo

O 0Oooo

O O oo

O Oooo

OOoo0oooao

O Oooo

O 0Oo0oo0ooaoo

O 0Ooo0ooao
O Ooogooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O Ooogoao
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
OO oOgoao
O Ooooao

O 0o oo

oooooooooon

Periodic Table of the
67th Ed., 1986-87,0 O

O Ooo0oooao

O 0o oo

OOoo0oooao

O Oooo

O0Ooo0oo0ooao

O 0o oo

O Ooo0oooo

O 0o oo

OOoo0oooo

O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo

O Oooo

OOoo0oooaoo

O O0ooo

OoOoo0oo0odgao

O o0ood

O Ooo0oooao

O 0o oo

oo
oo
uo
od
oo
uo

od
ood
od
ood

oo
oo
od
oo
oo

oo
uo
od
oo

oo
oo
uo
od
oo
uo
od
oo

ood
od
ood
od
od

O Oooooao

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

O Ooogoao
O Ooooao
O 0Ooo0ooao
O O0OoOgoao
O Ooooao
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O Ooogooo
O Ooooo
O Ooo0ooao

O 0o oo

OOoo0oooogd
OoOooooogd
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOooooogd
Oooo0ooood
OoOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Ooooooogd
OooOoo0ooood

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

gbooooogan

ooooano

Elements,
ooooao

OOoo0oooao
O0Ooo0oooao
O Ooo0oooao
OOoo0oooao
OOoo0oooao

O Oooo
O 0o oo
O O oo
O Oooo
O Oooo

O

O

CAS

O

O 0Oo0oo0ooao

O 0o oo

O

O Oooooao

O 0o oo

O

vers

O

OOoo0oooao

O Oooo

O

O

O0Ooo0oo0ooao

O 0Oooo

10

20

30

40

50



Oooooooooooo0oooDoDoooooDooogogoQg-g

Oooooooooooaog

(22) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbooooooobooboboooobooboboboooboooboobooboboobooao
oooooOooooobobooooboooobooooooobobooobooboooooobooo
oooooooooboooobooooobooOooooobOboooboboooOoobooboo
gboooooobobooboobooobooboboboobooooboboboboboo
uybooouoouobobooboooooboobobobooboooboboboboobooo
ooooooooobooooobooooboooooobOboooboboooOooobooo
gboooooobooboboon

oboooad
ooooooooooboboooobooooboooooobOboooboboooOoobooo
gobooooogooboobobooooobooboboboboooobooboboboboog
gbooooooobooboboooobooboboboooboooboobooboboobooao
uyboouoouobouobobooboooobouobobobooooobouoboboboaobooo
oooooooooboooobooooobooOooooobOboooboboooOoobooboo
gboooooobobobooooboobobobooboooboboboboboo
uboboooboobooboobabado

ooooao
gboooooooboobobooooobogoboboboboooboboboboboo
gbooboooooboobobooooboobobooboooooboobooboboobooo
oooooooooboooobood

ooooao

ooboooogan

ubooogagoan

ooobooooobobOooooobooboooao

oooano

R3
R2 R4
R P(R)
2
R R®
R8 Rﬁ
R?
T
gooogao

00000000000 0000o0o0ao

000000000000 0000000000000000000000000000
0000000000000 00000000D00000D0000Do0D0o0o0ooooan
,0,00000000000000

000200300004 0000000000000 0o0o0Doo0o0o0oooOooO?t
0200300004 0000000000000000000000000O0O0O0

0000000000000 00000000D000000000Do0O00o0ooooan
ooooo*oooooto, 000000 ,00000000,0,00%0000
o0o0o0o00o0oo0oo0oooooo?2003%W00004000000000000000
0000000000000 00000000D00000D000o0o0O0o0o0ooooan
0o0o00O00oo0o0O0oO0ooooooao

10

20

30

40

50



(23) JP 5591714 B2 2014.9.17

00®0‘0000°0000000000000000000000000000000
0000000000000 0000000000000000000000000000
oo*os,00000,0, 0000000000 000,000000O0000OO
oo ,000000000000

go®oo0o0o0o®mo000000000000Do0O00O0o0O00o0o0Dooo0ooooooan
000000000000 oOO0®o®o‘00®8o000®000000000000
0000000000000 00000000D00000D000o0o0o0o0o0noDooooaDo
00000000000 O0ooOooooao
o0l o0o00000000000000O00O0O00O0O0O00O0o0oOoOooooOoooan
000O0oo0o0oooo 10
00 oooo0Do0000D0D000D0D0000DD0O00O00D0000Do0O0O0o0oooooao
0000000000000 00000000000000000Do0O0O0o0ooOooooan
|
0000000000000 00D0D0000ooooooao
0000000000000 00000000000000000Do0o0o0o0ooOooooao
0o0o0o0O0O0o0ooOooooao
oooooo
0000000000000 0000D0000DD00000000o0Do0o0o0ooooooan
000000000000 00000000000an
oooooao 20
0000000000000 00000000000000000g0,,0000000
0oooo0oO0ooooooooao
ooooao
F1C %, N

CF3 x4z FC .
oooooo 30
000000000000 0000D000000000
oooooo
0000000000000 00000000000000000Do0o0o0o0ooOooooao
oooooon
oooooo
0000000000000 0000000000000D0000Do0o0o0oooOooooan
0oooO0oOoooooooaon
oooooao
000000000000 0O00ooooOoao
ooooao 40
F3C %,

CF3
oooooo
000000000000 D00000DO0O0o0ooooan
oooooao

gboboooobooboboboobooobao



Ooooooogoooooao
Oooooooogooooao
OO0 OooDooogogoooao

[y
O

(]
O

e e [ e ey e e [ s [

e e e e e ey sy Iy B s [

I I B

e s e ) ey ey e e e ) [ s [
I s e A ) e e ey e R e sy [y
I s ) R e e R I ) sy [y Ay

O

O
O
O
O

O Ooooo
O oOoooo
O oOoo0ooo

O
O
O
OJ

O

O

O oOood

goao

ogoo

ooo
good
goad
S0 0

O 0Oooo

O

O

O
g
a

O

O

O
g
g

10|:|

a
u

g
u

O 0Ooo
O Oooo
O O0ooo

g
U

a
u

a
u

(24)

gooooad

JP 5591714 B2 2014.9.17

oooooocoooooooonn

oooooocoooooooonn

10020

oooo
oooao

o'ooooo
Oo0ooo0oooooo

03000040000
0000000000000 OO
0
O

gooooad

oooooao

oooooao
oooooo

o, ,oooooo?t

oooooo

Jpooo0ooUooOooOoOoOooUoooo

gpoootooootoooooUoooo

OO

gpoootoooootoooOoooooo
0000000000000 00O0oOOoOooOon

poooooootooooouUooo

ln0ooo4o

lnooo4o

gooooad

lnooo4o

gooooad

lnooo4o
o000

oon

oono

oon
uon

oono

lnopooo

opopooo

lopopooo
Oooooo

lnpopooo

gooooao

Lopooo

Lopooo
Ooooooo

Lopooo

oooooWwmooo4ooo™ooooooooO
400000000000 00000000O0O0D0OO0O0OO0

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) e e A A A

e s e e e [ e s Y Iy

e s

ey ) ) R e [y ey Iy

(25)
20000 S0
2000030
0ooooo
2000030
0oooooo
20000 %0
o000
20000 %0
2000040
0oo0oooo
2000040

gooooa

2000040
o000

JP

0Oo0oto

0Oo00oto

lnop20o030 00040

loop2003% 00040

gooooao

obooo

lnop20o0®0 00040

2000030

loo2000

S0o00o00O

S000Do00
Ooo0o0o0oQoo

S000o00O

obooo

5591714 B2 2014.9.17

gbooobooooobooao

0000000000000

0°0000000000000

0°0000000000000

ooooao

goooocooooao

0°0000000000000

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) e e A A A

e s e e e [ e s Y Iy

e s

ey ) ) R e [y ey Iy

O

(26) JP 5591714 B2 2014.9.17

SooootoooUOoO0OUOO0OOoOOoOUOo
Sooootwoooo™oooooUoOoo
00

Sooooo™woooo*™oooooUooOoo
0000000000000 O0O0O0O00000
SoopootwooooooooooUoo
SopoootoL,0000000000000
Sopoooto,00o000oo00o00n

oooao

Socopoo*Mo,00o0o0OoMoOooOooaOn
0000000000000 00000000

O

Sopooo*o,00o000oo00o00n
0o

Soooo®wooo™WoooOoUOoOO0OoOOoOOo
Soooo®wWooo*™woooo*™ooooo
0ooooo

Soooo®woooo™ oooot™oooo

oooobOooooooooooboooooan

Soooo®wooo*™woooot™oo
oo0oo

OJ
O
O

g pUuo®°00000000UoOoOOoOooOo
0000000000000 O0000

g poUo®°00000000DoOoOOoOooOo
000000000000 000

ggpoo® U000 OooooUoooOan
000000000000 oDOoOooOoO

O O
O O
O

10

20

30

40

50



OoOoocoooooooogooooog

OoooooooooooooooogQgQg

27) JP 5591714 B2 2014.9.17

000000000000 0000o0DO0o®o000’000000000000ooOoan
0o0o0Do0o0oooooogn
ooooao
000000000000 0oO0o0ooo®o0o0® 0000000000 ooooan
0oooooooooo
ooooao
o0o0o0000oO0oO0O0oOoOoOoooOoOo®o’/0000®oooooooooooao
00oo0Do0oO0oO0oooOoOooooao
ooooaog
o000000o0oO0OooOoOooooo®o’/0o0®oo0oo0®000000o0o0onoo
000000 0DD0DO0o0ooooOooao
ooooao
000000000000 O0O0O0D0O0O0®0®00‘0088000®° 0000000
000000000000 O00O0Dooo
ooooao
000000000000 000D000a0
oooao

R3
R2 R4
R’ P(R),
R R®
R® R®

RT

|

ooooao
00000000000 O0000o00a0
0000000000000 00000000D0000D000DDO00oooooan
0000000000000 00000000,0,00' 000000000000
0002003000040 0000000000000 oDooooooooo?t
0200300004 0000000000000000000000000000
0000000000000 00000000D00000D000o0o0O0o0o0ooooan
ooooo*ooooo*o,L,0000DO0O0*M,00000000,0,000000
0o0o0Do0O000o0OoOoooono2003M00004000000000000000
0000000000000 00000000D00000D0000DDO00oooooan
00000000000 ooooao
0®00‘0000°M0000000000000000000000D000000O0

000D000000D00000D0000000000D0000000000000
s,00000000,0,00¥®0000000000000
0°0000®%000000000000000000000000000000000
000000
0°000000000000D0000000000000000000000000
ooooDOoOoo0o

00 0000000000000 000000000000000000000000

10

20

30

40

50



Oo0ooogan
O
Ooo0oO0ooooao
O0oo0oo0oo0ogn
gooonogan
oooooao
O0o0oo0oogno
Oooooogan
oooooao
OoOoooogano
Oo0ooogan
Ooo00oao

FiC %,

CFs SET-iE

oooooao
OoO0o0oo0oo0oao
Ooooooao
ooooooao
OoOo0o0oo0ooOogano
OoooooOoao
goooogand
Ooo0oO0ooooao
OoO0o0oo0oo0oao
goooogan
googoao

FaC %

CF,

Ooooooao
ooooooao
OoO0ogogaod
Oo0ooogan
Ooogooad

gboooog
gbooooaoan
oooooao
gboooon
gbooooan
ugboogood
goooooaod
gboooon

%
FSC’Q/ _

gbooboooonn

ooooood

(28) JP 5591714 B2 2014.9.17
gboooooobobobooobobobao
oooooogoao
gboooobobobobooobobobao
gbooooobooboboooobobobo

gbooon

ooooboooobogt 0000000

gooooao

oooobOooooooooooboooooao

ubouoouoboobobooouobuoboabada

oooooan

gooooad

gboooobobobobooobobobao

lop20o0®%WO00U0040000O0O0O0OO0
0000000000000 00000000

10

20

30

40

50



O
O
O

s e e e e e sy e [
e [
e s s e e e s e e e e e s e A [

O
w
O

e s e e e [ e [ Y Iy

e s e e [ ey s

ey ) ) R e ey [ Iy

O
O
O

ooo
2[| m[|

aad
10|:| 0

O

ooo
ooao

O
O

O
O

(29)
0oo0oooo
0oo0oooo
l0ooo4o
lo0ooo4o
oooooo
ln0ooo4o

gooogod

loooo4o
o000

11D

ood

uo

oo

oo
uno

uo

JP 5591714 B2 2014.9.17

ooono
gooao

0o

000

0o tg
0000

0Oo0g

op,oooooo?t

od

g

go
uo

ooooood

gboooogan

o'ooooo

ootoooo
ooooooo

ol'ooooo

Doooo'ooo4ooootoooooocooO
04000000000000000000D00O000O0

2000030

2000030

oooooan

2000030

oooooaon

2000030

oooao

2000040

2000040

gooooad

2000040

gooooad

2000040
ooQoo

0Ooog

0o g
0000

0o

0Oo0g

00 1g
0000

0o 0g

lnop20o03%O000%00

ootoooo
ooooooo

o'ooooo

oooooo
0oo0ooooo

o'ooooo

10

20

30

40

50



OoOooooooDooooooDoooogogooooog

Oo0oooooooooogQgog

(30) JP 5591714 B2 2014.9.17

0000000000000 0D?003%000400000000000
ooooboooooobooooooboooooan

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

0000000000000 D0%003%00040 0000000000

000000000000 D0®O0‘0000®0000000onoonoag

S00‘0co0o0O0®WO0O00O00DO0OO0OO0OOoOn
000000000000 000000000D0D0O00ODODO0DO0OOOooOoOoOOn

000000000000 D0®O0‘/0000®000000ononoonoag

000000000000 000®Oo00000o0ooooooan

OooOoooooooooooooooooooono
Oo0oo0o0oDo0oooDoDooUoUoooDoo4gooooaog
OoOooooooooooooDooogogooooaog
OoOooooooooooooDooooooooono
Oooooooooooooooooooog-g

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

R3
R2 OR11
R0 P(R)2
R R®
R?
II
oooOoo
Ooo0O00D0D0O0O0D0O0OO0O0OO0OO0OOOO
0000000000000 00D000000000000000000000O0O0OO0
0000000000000 0O0OD0O0OO0OO0OO0OOL,0, 00 000000000000
0D?0000%000000000000000000000000O0O0O0OOODOOO
oOoOoO0OO00OO00O0O0O0OO00OO0OO0O0O0OO0O0O0O0O0O0OO0OOOOOOOOOOOOOO
o''ooooo*o,0oDO0O0DO0O0MMOL,00000000,0,0000000000
0Do0o0O0O000O0O0?0000%0O00000000000000000000000
oOoOoOoDOoO0O0O00O0O0O0O0O0O0OD0OO0OODOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOO
Dooooo
0D°®00‘0c000°M0O000000000000000000O0O0O0O0OOOOO0
oooOooO0O00O0O0O0O0OO0O0OOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOoOoOo?M

L,00000000,0,00000000000000
De0O0O00O® 0000000000000 00000000000O0O00O0OOOOO

10

20

30

40



gd
1OD

O Ooo0ooo
PO
=
O O

O Ooooo

OJ

O

O 0Ooo0ooOoao
O OooOooo
O Oooo
O 0Oooo

Ooo0ooDooooooooogQgog
Oooooooooog
OO0 o ooooogogg
OOooooooogogg
OooooooooQgog
Oooo0oooQgoao

O O d

O O O

O O O

"
Lo
@]
o

O
Q
w
3%
Y
x
M
(<]
O

Oooooooooogdg

Oooooooooogodg

Ooogogogooooogd

Ooocoooooogdg

Oooocooooooogdg

OoOooooooQgoao
O

M
o
(@)
o

CF;

oooooo
ooooooooano
oooooad

gbooooogan
gbooao

%

goboooog
ugbooboooogan
oooooo
gbooooogao

gooooo

oooooao

gooood

gooogoad

oooooao

gooooad

gooooad

gooooo

(31) JP 5591714 B2 2014.9.17

ooooobooooooboooooooboooooan

gboooogoboobobobooobobobo
ugbooooboobobad

OJ
O
O
O
OJ
O
O
OJ
O

gbooooboobobobooobobobao

gboooooobobobooobobobao

ooooboooobosd 0000000

gooooo

oooobOooooooooooboooooan

ubouoouoboobobooouobuoboabada

oooooan

gooooad

gboooobooboboooobobobo

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) e e A A A

OOo0ooOooooo0oooDooo0ooooDoDooooooDooogogogooao
Oooooooooooo0oooDoDooo0oooooogoooao
OoooooooooooooDoooooooooogogogoooao

Oo0oooooo0ooDooo4ogoooooogogog

N

Oooooooo0ooooooooooogQgo-g
OoooooooooooooooooogoQgodg

O

3

O
O

O Oooo
O Oooo

O
O
O
O

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

O
O
O
O
O
O
O

O

(32)

Hopgooo

Hopgooo

gooooo

Hopgooo
oooooao

Hopgooo

Lopooo

2Doo0so
Ooooooo
1gpopooo
OooDooon

2000030

2000030

gooooa

2000030

gooooao

2000030

good

2000030

2000030

2000030
oooooao
000000

2000030
000000

aad
00
11['

ao

JP

oooo
gooao

oooooao

gooano
ooono

[ |
[ |

Hopgooo

ugboogoogd

ugbogood

oooooo
oooooo

00000010 40

gooao

00 0g

gboboooao

goo

11|:| 0

11|:| 0
ooo

11|:| 0

O 0Oooo
O Oooo
O Oooo

5591714 B2 2014.9.17

10

20

30

40

50



Oo0ooDooooooooogogg
oo oo ooo o ooooogoQgg

Oo0oooooo0oooDooooooooog

Ooo0oooQoooo

O

O

O 0Oooo

O

(33)

oooao
Dooao
Dooao
oooao
goooooooodaoooaon
Dooao
oooDoO0o0oo0ooodgoooooao
gooao
Doooo
oooao
oooao
gooooooooddaoooaon
Dooao
oooDoOoOooooooooooornno
ooo

OR11
R0 R?

R PR)2
R, R®

R?

L1
gooao

oooobOoooooooooooao

JP 5591714 B2 2014.9.17

000000000000 D0%00003%W000000000000000
ooooOooooobooooooobooooooooooooDoao

0000000000000 ®oc00o0®°00000000oooOoao

O 0 0000® 000000000000
0000000000000 00O00D000OD0DO0OO0OODODO0OOoOOOOoOooOOn

000000000000 D0®O0‘0000®000000onooooag

00000D0D0D0DD0D0O0O0O0OOOOOOO0OODODOO0OODOOO0ODOOOOOOOOOOO
0000000000000 O0ODOOODOOO,0,,00 000000000000
l0ooo0“000000000000O00O0OO0O0O0O0O0O0O0O0O0O0Oooooooao
000000000 0D0O0O0O0O0O0O0OO0ODO0OO0OD0OO00O0O0O00O0O0O0O0OOOOOO
Mopoppooto,000000MM0,00000000,0,00 00000000

OO

S00‘/0000®MO0000000000000000D00000O000O0o0oOOan
0000000000000 D00DO0OD0O0OD0DO0ODO0ODO0OO0DOoODOoODOOoDOoOn?t
,00000000,0,00 000000000000

o0o000® 0000000000000 D0000D0O00D0O0O0D0O0OO0DOoOoOan

ubooobooboobobobooobooboobobobobooooboonn

gboooooboobobobooooobooboboboboooono
gboobooboobobobooobooboobobobobooobonn

Ooooao
ogpopoooo
oooooon
Yopopoooo
Oooooon
00000000000 D0000D0000000000
Oooo0oo0oo

gbooobooboboboboooobooboobobobobooobonn

10

20

30

50



(34) JP 5591714 B2 2014.9.17

00
OoOooogoogad
Oo00oo0oooo0ooooooo0ooo o000 oo oooooooooooooooanoao
goooououooggboogbuoyoouopoougooogao
ooogood
oooboooooboocooobooobooooboooobooooobosgsb, 0000000
goooooooogobogbo
oo0o0ogano
FaC % X

CFs g1z FC .
gooogod
Oo00ooooooooocooooououoouopooogoboo
ooogood
O00oo0oooo0oooooooooo oo o oo ooooooooooooooonoao
oooooogog
Oooogood
Oo0o0o0oo0ooo0ooooooooo oo o oo o oo oooooooooooooanoao
Oo0Oo0o0oooogoogao
Oooogood
OO0o0o0o0oooooooooooooooao
OoOogooao
FsC %

CF;

goobOooooooOooooboooooobooo

ugboobooooobooboobobooonn

gbooooao

gbdobooooobouobooboboobooooboba

oooooao

0000000000000 00000O0YO0o0D00D000O00DO00Do00onOooDooan
ugbooboooooboad

oooooao

0000000000000 D000DO0o0O0 o000 00DO0DO00o0O0DOooDooan
gboobooooooobooboboobooooboboboboobooooobobobao
oooooo

000000000000 0000000Y 000000000000 000000A0
gboboooooao



e ey e e ey R s e s [ A B
I ey ey A e ey R sy [ A B
e e e s e ey e e s e s B

e ey e s ey sy e e e |

O Ooooo

ood
ooo
ogood

N O
o O
3

O O

e e ey e sy e e o |
oo oooOooo0 oo ooo o0 oo oD oo o oo oDoooogoooo
O

00
OO

HEN
10D

O Oooo
O 0Oooo
O 0ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
OO oo
O Oooo
O O0ooo

(35)

loooo4o
oooooo
Mopooo
oooooo

lo0ooo4o

ln0ooo4o

gooogod

lnooo4o

gooogoad

ln0ooo4o

oooao

lnooo4o

lnooo4o

Soo0Doo

S007000
ooo0ooao

Soo00Do0o

v

JP 5591714 B2 2014.9.17

OooO0oO0DD0D0O0OD0O0OODDO
ODooOoOooO0OO0O0OO0OOO
no,000000 M0 450
OooOoOO0OD0DO0OO0OD0O0OOO

O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo

ooo™ooooot'ooooo

ooo™oooootooooo

0°0000000D000D0O00

0°0000000000000
ooooobooooooooooo

0°0000000D000D0On

10

20

30



goooao
RS
R1 1 o) OR1 1
R PR):
RQ R5
RT
| A%

oooao

o0

Ooooooogoogooo

000000000
s,00000000,0

I e e e [y e [y [ [y o

ofoooo®ooo
ooooon
ocooooooao
OooooooDn
olcooooooao
0oooo0oOooooao
OoooOoOooooo
oooooooooao
a
ooooo
Oooooooooao
oooooOooooao
ooooo
Oooooooooao
oooooooooao
ooono
FiC %
CFs JER FsC
oooooao

0000000000000 00O00
0000000000000 00000000000000000000000000
0000000000000 000000O0,0, 00 000000000000

loooS®wWO00000000000000000000O0O000000o0o0o0o0ao
0000000000000 0000000000000000000000000
lnpooo*o,000000YO0,00000000,0, 0000000000

(36)

JP 5591714 B2 2014.9.17

S0o0/Do00o0®WU00U0000000000N000D00D0U0O0o0DO0DOoo0DoOoOoOoan

oo0oO000000O00O0O0O0O0OO0O0OO0OO0O0OO0OO0OOoOoOOoOoooOot?
LO0¥ 00000000000
0000000000000 O0O0O0

od

od

ood

oogd

oogod

00

gboooooooogan

ooooooooooao

ooooobDoooooao
ooooooooooao

0g0,,0000000

10

30

40

50



0ooooooo
Do0oo0Q
ooooooo
0ooooooo
Do0oo0Q
0ooooooo
0o0o0o0o0
000000
0ooooooo
0oooo
FsC %
CFq
Do0oo0Q
0ooooooo
Do0oo0Q
0ooooooo
ooooo

)
o)
] o

oooooo
0oooooon
oooooo
ooooooo
ooooooon
oooooo
ooooOooo
ooooooon
oooooo
ooooOooo
ooooooon
ooooon
ooooOooo
ooooooo
oooooo
ooooOooo
ooooOooo
ooooooon
0Dooo,0,0
000
oooooo
ooooooon
ooooOooo
oooooo
ooooooon
ooooOooo

O

O Oooo

ao

00
10D

o0
00O

00
OO

O 0o oo

O

O 0o oo

O 0o oo

O O oo

O 0o oo

O 0o oo

I Y o [
O 0o oo

O 0Oooo

37

gooooa

JP 5591714 B2 2014.9.17

oooobooooooooooboooooao

oooobOoooooooooooboooooao

OO

gooooa

OO

oooooao

goaad
11D 0

uono

11D 0
oo

oood
oogod

Lopooo

0pooso
oooooo
1gpooo
0oooooO

looooso

looooso
oooooao

uno

oo

oo

00

go

oo

oo
11D

oo

od

od

g
t

uood

aono

oono

ooo

oo

oo
uono

ugbogood

gboooaod

gboooao

oooooo

gbooood

gboooog
gboood

000000710 40
O0000oO0O0oOoOoO

ogoooooooo

o¥oooootoo

O

O O oo

O Oooo

O 0o oo

10

20

30

40

50



OoOoOooooo0ooDoooooooDoooooDooogooao
OooOooooo0ooDooooooDooooooooogooao
Oo0ooo0o00doooDooUgUUUoDoDooUUoUoooogogogogoao
OoOoOooooo0ooDooooooDoDoooooDooogogooao
OooOooooo0ooDooo oo ooooooDooogooao

O0Ooo0oooaoo
O0Ooo0o0ooao
O 0Oo0Oo0ooao
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oooaoo
O0Oo0Oo0ooao

MeO
iPr

MeO
iP

I
ﬁ@ ()=
O
<
[0]
=
(1]
-#@ ()3
_.'U O
R =
Nl @D
. %
Tz b
(A s
=
[0]
I
=
o
o)
o)
=
[0]
o)
=
[o]

iPr

—.-U O
T3 =
N (o)
- U
5 T
MI
_.;g o
3
N -t
3
PO T
(A )=
32 O
-“UEE L
%] -y
O

iPr
iPr , iPr \ iPr ,BEU iPr

(38) JP 5591714 B2 2014.9.17

opopopo3woooo*™Woooo™oooo
0000000000000 O0DO0DO0DO0O0O0OOO

I |
[ |
[ Iy |
I |
I |
[ Ry |
[ Iy |
I R |
[y |
I I |
O O
O O
O O

opopo3wooo™oooo™ooooo
o0ooao

O d
O O
[ |
O d
O O
[ |
[ |
O d
[ |
[ |
O d
O d
[ |

lopoo3W0DU0O0000D0O00O0ODO0OO0OOO

O d
[ |
[ |
O d
O O
[ |
[ |
O d
O
(]
[
O
O

lopoo3Wo0DU0O000D0D0O00OOO0DOO0OOO

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

S00‘coo0O0®°WU0O00D0DO0OO0OD0OOUOOn

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

O

O

S0n0‘co0o0O0®°WO0O00O00DOO0OOOoOoOon
0000000000000 00O0ooooo

O OO
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O O

S0o0‘coo0O0®°WU0O000D0D0OO0D0OOUOn

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

Ooooooooooooooooooooooooao
O O
O O
O O
O O
O O
O O
O
O
O
(]

O

PR), MeO

iPr iPr iPr

g

P(R), MeO
iPr
, iPr

P(R),
iPr
>

H

Me E OCMe
H P(R),
‘ iPr

oooooooobooooobooobooo
goooocoooooooooobooboooobooooboboboooobooo
O

gooooooooobooooooboooooobooooogbh,000D00O0

10

20

30

40

50



(39) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbooboooboooooboooao

00000
FsC %
CFs ,z4g FsC .
oooooo
0000000000000 0D00000000000
oooooo 10
0000000000000 000000000000000000000000000
ooooo0o0o
oooooo
0000000000000 D0O00000D00000O0000000000000000
0000000000000
oooooo
0000000000000 0O0000000
00000
FaC
8 % 20
CFs
oooooo
00000000000 000D00000000000
oooooo
0000000000000 00000000
0oooo
'51 30
F3C’©/
oooooo
0000000000000 000000000000
oooooo
0000000000000 0D00000D00000O0000000000000000
ooooo0O0Ooo0on
oooooo
0000000000000 O0O00O000 40
00000
H
HOMe
MeO P(R),
iPriPr

iPr
50



oo oogoo

Oo0oooooo0oooDooooooooog

(40) JP 5591714 B2 2014.9.17
ooooaog
000000000000 000D0D0O0000an
ooooao
00000000000 D0DO0oO0ooooo
o000
H
HOMe
MeQ P(R).
iPr iPI’
iPr
ooooo
000000000000 0000o0O0ooooooan
ooooao
0o0o0Do0o0o0ooooon
00000000000 D0DO0OO0oooon
ooono
RS
R2 R4
R? P(R),
X N-R°
RT RG
\'%
ooooao
00000000000 o0O0oO0oooao
000000 0® 0000000000 oooooao
0000000000000 00000000D000000000Do0O00o0ooooan
OD00D0000D00O0D0000O0D0O0O00O0O0,0 0000000000000
0lDo?00®*Wo00D004000000o0oooooo*™oooooooooo?
0200300004 00000000000000000D000DO0DO0O0OOODO0
000000000000 00000000000000000000000000an
ooooo*oooooto,0o0o0o0o0O0Y,00000000,0,00%0000
o0oo0oO0oO0oO0oo0ooOoooooo?2003*W000040000000000000000
000000000000 000000000D000000000Do000o0o0oooan
00000000000 o0O0O0o0ao
O°®oo®0oo0oo0o‘0000000000000000000000000O0O0O0O0OO0
000000000000 0000D0DO00O00DDO00D0DoDooooDooooDoooo?
,00000000,0,00000000000000000000®0% 000
‘000000000000000D00000000D0DO0O0D0DO0O0O0DDOO0OaO
000000000000 0000D0000D000o0Doooooooan
0é00000000000000000DD000D00D0000Do0O00o0DoDoooooao
000000000000 000000000000000*oooo*™ 0,000
oDoYos,00000000,0,000000

10

20

30

40

50



Oo0ooDooooooooogogg

oo ooooogooQgoo
OO0 ooooggogog
OO0 ooooogQgogoo
oo ooooogoQgoo

OO0 oooooQgoooo
oo oooooogooooo
OO0 oDoooogogooao

[
]

(]
O

Oo0ooooooooooogogoo
Oo0ooooooooooooQgoo
OO0 Do ooo4goooooggogog

1OD

|
O

O 0O oOod
o g

O 0O

O 0O oOod
O 0Oo0Ood
O 0O oOod
O 0OoOod
O 0O oO0od

O d
O O
[ |

Oooooooogoogoao
O
O
O

T
X
O

o
n
w

:g‘kii

O
O
O

O 0OooOooo
O 0Ooo0ooo
O 0Ooo0ooao

e s e e e e ey ey I
e s e e ey ey Iy
Oo0oooooo0 oo ooo o0 oo oooooDoooogogoooo

O

O

O

O O

O 0Oood

O

O
O
O

I O R |
O
O 0ooo

N
O

O
O
O

O Oooo

od
od

gd
10|:|

O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo

(41)

good

good

oooao

good

10020
Ooooo
ooogo
oooo

lnooo4o

lnooo4o

0

JP 5591714 B2 2014.9.17

O
O
O
O

ooooooao

ugbooodgaoand

SUoooo“o
oooooon
oooooao
0oooooo

llD 0

oono

oootoo

gooooad

Inooo“o
0oo0oooo

lnooo4o

good

11[' 0
oo

oo
oono

oootoo

od

uo

auad
oo
11|:|

g

oo
ao

oboobooobooboobao

oooboooooboogd

oboooobobobo

gboooobobobo

gboooooboobobo

00.0,,0000000

ooooooaod

gooobogan

ooooO0o0oD
ooooooo
,0ooooo*t
ooooo0oD

gbooooogan

ol'ooooo

o'ooooo
ooooooon

o'ooooo

D000DO00D0® 000000000000

10

20

30

40

50



e sy I o B
OoOooooooooooo0o oo oooo0D oo oooo0oDoDooooooDoDoooooooaono
e e e R [ e [ e s e e e Y o A

OoooooQgogao
Oo0oooQgogoao
OoooooOoogoao

ey e e s e e e sy e s [ o B |
I ey e s e e sy s o |
Ooooooooo0 oo ooo o oo ooo oo oDoooogoooooo

(42) JP 5591714 B2 2014.9.17

goobooooooocoooobooogooboog

00000® 0000000000000 000

008 0000000000000 000000

10
008 0000000000000 000000
00® 0000000000000 000000
goobOooooooOocooooboooooboog
008 0000000000000 0D00O00Od

20

oo0®0o0o00‘‘00000000000OoOoooOao
0000000000000 O0O0Oo0OoOO

oo®0o000‘/00000000000OoOoooOao
0000000000000 O0OO0OoDOoOooOOn

oo®0o0o00‘‘0000000000000000
0000000000000 00OOO0DOO0O0OOO0

o000 0‘00000000o00OoOO0ooooUo 30

gbobooooobobobobooobobobao

00°00000000000000000D0000

O020000%000000000000000

g vigd 40



OooooooooooQgogoao

[y
o

ooooao
RS
R2 OR11
R1 10 O P(R)2
X N-R?
R <Qil> RS
RB R?
VI
ooooao
00000000000 DO0OO0Doooo
0000000 ooooooooooooooao
000000000000 000D00000000
0000000000000 00000000,0,,
0200003%M00000000000000OD0OO0
000000000000 000D00000000
oo oooo'Yo,0oooooMo,00000
o0oo0oo0oo0oooo20000%WO0000000O
000000000000 O0000D0O0oO0oooao
ooooon
o°oo®o‘co®oooo
00oo0Do0oO0oO0oooOoOooooao
ooooooooooooo
0000000 0oooOoO
00000000000 0O000ooooooao
oooooooao
0l 0000000000000 0000000a0
000000000000 0000D0DO0oO0ooooao
020000000000000000000000
000000000000 0000DOoOO0OoooDo
oo ,00000000,0,00%0000
000000000000 000000000o0ao
000000000000 000D0000000a0
00oo0Do0O0oOoooooooao
ooooao
000000000000 000D0D000000a0
000000000000 0000D0DO0oO0ooooao
ooooaog
000000000000 000D00000000
000000 ooooooo

OO0 ooooooooDoooogogooao

(43)

a
O
g
a
O
O
t
u

a
O
g
a
O
O
a
u

JP 5591714 B2 2014.9.17

oooo
o000
Ooooo
oooao
0,0 .0
o000
oooo

O
g
g
O
O
U
L

O
O
O
O

O
O
O
O

10|:|

0
[

0
0

O0Oo0oooogod
OOooooogod
OOoo0ooood
Oo0Ooo0ooood
O0Oooooogod
OOoooood
O Ooooo

0000000000000 00000000000
0000000000000 000000000000
ooYo,0o00000MoL,00000000,0,00

O

O

oo

ogon
O0on

ooonQ
00 t1g

O

O

O

O

go

gd
od

od
11|:|

gd

aod

goon

ooond
o0o0on

ooon

,000

ogoon

ogon

s0,,0000000

10

20

30

40



Ooo00oao
FsC %
%

CF3 SE FsC
ooOoooao
goooooooooooooao
oooood
Ood0ooooooooooooao
ooo0ooooao
oooooao
Oo0ooooooooooooao
Ooo0o0oooOooonono
oooooao
Ooo0ooooooooooooao
goooooooooooooao
oooooao
goooooooooooooao
OoOo0ooogooad
ooOoooao
goooooooooooooao
Ooodoooooooooa
ooOoooao
goooooooooooooao
oOooooad
oooooad
goooooooooooooao
gooooooao
oOooooad
go0ooooooooooooao
goooooooooooooao
Ooooooad
Oo0oooooooooooooao
oo0ooooooono
oooood
Ood0ooooooooooooao
oo0ooooooooooooao
oooooao
Oo0ooooooooooooao
oooooooao
oooooad
Ooo0ooooooooooooao
goooooooooooooao
oooooao
goooooooooooooao
goooooooooooooao
oo0ooooooooooooao
ODooDo,0, 00000000
0O0oao

O
O
O
O

O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo

(44)

ooooao

opgoo

1opgoo

gbooon

1opgoo

000 20

20pooo

20nooo

20pgpoo

oooon

20pgpoo

S0o0%0 O
00

O O
[ |
O O
O O

‘0080

2nooo3wWooo

ooooao

gooao

JP 5591714 B2 2014.9.17

[ |
[ |
O d
O O
[ |
O d
O d
[ |
[ |
O d
[ |
[ |

0Oo0o0o®°mO0oo0oon

oooooooobood
oooooooobood

opooo*o,000000MMO,0000
0000000000000 0OD0OOO0OOOOO

10

20

30

40

50



(45) JP 5591714 B2 2014.9.17

0oo00o0oQ0o
0000000000000 000000200003%MO0O00O0O0D0D0OD0OD0O0OD0OD0O0O0OO
0oo0oO0oO0oO0oO0oo0ooOooo
oooooao
0000000000000 00O0O0O00O0vild
ooooao
H

H ! OMe

MsO P(R);

X Xy-H

H )

H H

A1
ooo0oQoQoo
00000000000 O0O0O0O0O0O0O0O0O00Q0an0
0000000000000 00000000O00O0O0O00O0O0O0O0oOoOoOOan
Oo0ooooooo*™ooo0o
0oooQoQoo
0000000000000 000000D0O0DO0D0D0DD0DO0D0DD0O0O0ONOoOoOoOoOoODOan
oo0o0ooQoo
0ooo0oQoQoo
0000000000000 000000O0O0O0*®0o0000000000000nnan
oo0oooo0oooo
0oo0o0oQoQoo
0000000000000 00000000000000000s0,, 0000000
ooooo0O0oO0oO0oOoOooooao
oooQoo
FsC %

CF3 5%?:@ F3C
0oo00o0oQ0o
0000000000000 0000O0O0O0O0O0000
ooo0oQoQoo
0000000000000 00000000O0D0O0D0D0O0O0O0O0O0O0OoO0oOoOoOoO0nOan
ooooooao
ooo0oQoQoo
00000000000 0000000a0

10

20

30

40



(46) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooad

H H 10

oooooao
ooooboooooooboboooooboooobooo
oooooo
oooboooooboooooboooooao
goooao

H

H ! OMe
MeO 20

P(R)z
Me—-.N N H

0

X
I

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

30

O Ooo0oooodg
O Ooo0oooao
O 0Ooo0ooo0oao
O Oo0ooogoao
O Ooo0oooao
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo
O 0Ooooo
Ooo0Ooo0ooao
O Ooooo
O oOoooo
O oOoo0ooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo
O oOoooo
O o0Ooo0ooao
O 0Ooooaog
O oOoooo
O o0Ooo0ooao
O 0Oooo
O oOoooo
OoOoooo
O 0Ooo0ooao
O Ooooo
O oOoooo
O o0Ooo0ooo
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0ooao
O oOoooo
O oOoooo
Ooo0Ooo0ooao

40

Ooooooooooooogogoao

O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
OO oo
O oOooo
O oOooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo

Oo0oooooooooooo0ooDooo4gogoooog
Ooo0oooooooooooooooooooooo-g
O 0Oooo

OO0 0DoDoo0gUoooDoDooUdoooDooog4dgoooodg
Oo0ooDooo0oooooooooooo4goooodg
Oo0ooooooooooo0oooooogoooog

Oooo0oooQgodg
O O0Oo0ooood
OoOoo0ooood
OoOoo0oo0oood
O O0OoOoooogod
OO0Ooo0ooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oo0oood
OOoo0oooogod
OoOoo0ooood
OoOoo0ooood
O O0Oo0oooogod
OoOoo0ooood
OoOoo0ooood
OO0Ooo0oo0oood
OOoooood
OOoo0ooood
Oo0Ooo0oo0oood
O O0Oo0oooogod
OoOoooood
OoOoo0oood
O O0OoO0Oooogod
O O0Ooo0ooood
OoOoo0ooood
OO0Ooo0oo0oood
OO0Oo0oooogod
OoOoooood
OoOoo0oo0oood
O O0Oo0oooogod
OO0Ooo0ooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oo0oood
OOoo0oooogod
OoOoo0ooood
OoOoo0ooood

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

I ey e e A
OoooooooOoooOoooooooooooooooooooogogoo

e s s e M)

O
O
O
O

OJ
O
O
O

O

3

OoooooQgoooodg

OoOooooo4o0ooooo4o00 oo ooo o0 oooDoooLoDUUonDoDooLo0 oD oDooo0oDoDooogooao

[ A [ )

Ooooooooo0 oo ooo o oo ooo oo oDoooogoooooo

O Oooooogg
Ooooooogogoao

OOoo0oooaog
OoOoo0ooooo
O0Ooo0ooao
OO0Oo0oooog

O Oooooodg
OOoo0oooodg
OOoooood
O 0O0o0oooodg
OOoooood
OOoooood
OOooOooood
O Ooo0ooood
OOooooodg

O0Ooo0oooogod
OOoo0ooood
OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOoo0ooood
OOoo0oood
Oo0Ooo0Ooood
O0Ooo0oooogod

O

3

OO O0O0Oo0ogN
O0Ooo0oooaoo

O0Oo0oooaog
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O0Oo0oooao
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oooaoo
O0Oo0Oo0ooao
O0Ooo0oooaog

3

Oooooooooooogogooao
OO0 o0ooDoo4gooooogogoao

O 0Ooo0oooao
O0Ooo0oooaoo

O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O OoOooog
O Ooooo
O Ooooo
O O0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoao
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao.o
O OoOooo
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoo
O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOgooo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo

Oooooooggoao
OoooooogoQgoao

®
o

O

Oo0oooooooooooogogooao
OooDoDoo4gogooooogogoao

a7) JP 5591714 B2 2014.9.17

O Ooooo
O 0Ooo0ooao

ogooooao
oooooao
oooooao
(imidizole)
gooooao
oooooao

O0Ooo0oo0ood
OO0Ooo0ooodg
OoOoo0ooodg
Oo0Ooo0oood
O0Ooo0oood
OoOoooodg
OoOooood
O0Ooo0oood
O o B
OoOoo0ooodg
Oo0Ooo0oood
O o B
OoOoo0ooodg
OoOoo0oood
O0Ooo0oood
OOoo0oood
OoOoooodg
Oo0Ooo0oood
O0Ooo0ooodg

goooOocooobOooooboooooooooonn

000000 0000000000000000000
00000000000 0000000000000000
000000000000000000000000000
00000000000 00O000O00000000000
00000000000 0000000000000000
ooooao

00000000000 000000000000000
00000000000 0000000000000000
000000000000000000000000000
00000000000 000000000000000
00000000000 0000000000000000
000000000000000000000000000
00000000000 00O000O00000000000
0000000000,0,00g000000,0,000
0ooo0o0oo0O0o,0,000000000000000,0,,
oo,0,00000000,0,000000000000
00000,0,000000,0,00g000000000
0000000000a0000000000000000
000000000000000000000000000
00000000000000000000000000
00000000000 0000000000000000
oooooooao

00000000000 000000000000000
00000000000 0000000000000000
00000000000 00D00000000000000
00000000000 000000000000000
00000000000 0000000000000000
000000000000000000000000000

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) A Iy
Oooocoooooooooooooooooogogoo

O oOoooo

OO0 o0ooogogddoooouUoodUooDooUoUoooooogg
OOooooo4oooooo4o0ooDooo4gogoooooggg
OoOoooooo0oooooo0ooDooooooooogogoQgg
Oooooooooooooo0ooooooooooogaog

O 0Oooog
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooog
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooog
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooog
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo

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

O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O O0ooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo

O Oooooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoao
O Ooogooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoo
O Ooogooo

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

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

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

Oo0oooooooooooogoQgdg
Ooo0oooooooooooogoogdg
O O
O O
O O
O d
O O
O O
0O O
O O
O O
O O
O g
O O

O Oooooaog
OOooooao
Oooo0ooood
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOooooogod
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOooooogd
Oooo0oood
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOoo0oooogod
OooOoo0ooood
OO0oo0oooogd
OoOoo0oooogod
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogd
Ooooooogd
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Oooooogod
OooOoo0ooood
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogd
Oooo0ooood
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Ooooooogod

N

OOoo0oooo
O0Ooo0oooao
O Oo0oooo

,000D00 40

O O

O 0Ooo0ooo

O

O O

(48)

O O
O O
O O
O O
O O

O 0Ooo0ooo
O Ooogooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo

ooooao
(tether)O

0O O
O O
O O
O O
O O

O
O
OJ
O
O
O
]
O
]
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O

O Ooooo

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

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

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

O 0Ooo0ooo

O Ooo0oogao

|

O Ooogooo

O 0Ooooo

JP

O 0Ooo0ooao

5591714 B2 2014.9.17

O Ooogoao

O
O
O
O
O
O
O
O
(]

O Ooooo

O 0Ooo0ooo

OO ogoo

g;g0b0oco0ooobooocoooboooobobocooobooon

g o

oooooOoooobood

oooobOooooooooooobooooooobooooDbon
oooobOooooobooooooobooooooboobooooobon
oooobOoooooooooooboboooooobooooDon
oooooOoooooooooooboooooboobooooDbon

O Ooogooo

O 0Oooo
O O0ooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooo

goad

O

O Ooogoo

O

O Ooooo

O

O 0Ooo0ooo

O0Ooo0oo0ooao

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

OooocooooOooooooooooooooooooobooOooOoa.o
) e Iy [y

OoooooooDoD©woooooooggdg

Oooooooo0ooooooooooogogQgog
Oo0oDoogog4dooDoogogUooooooggog
Oooooo4oooooo4gogooooggog
Oooooooo0ooooooooooogQgo-g
OoooooooooooooooooogoQgodg

OOoo0oogod

L,000D00 40

Oo0ooogoQgooao
Ooo0oooQogooo

OoDoDoogogogooood
Ooooooogooooodg
Ooooooogooooao
OO0 o0ooodgogooao
Oooooogoooao
Ooooooogooooao
OOoo0ooooOooOooOooOoaoo
Oooooogogoooao
Ooooooogooooao
Ooo0ooooOooOoooOoao
OO0 oooodgogooao
Oooooogoooaoo
Ooooooooooao
OOoo0ooooOooOooOooOoaoo
Oooooogogoooao
Oooooogogoooao
Ooo0ooooOooOoooOoao
OOooooogogooao
Ooooooogogoooao
OoooooooooOoaoo
OO0 o0ooodgogooao
Oooooogoooaoo
Ooooooogooooao
OOoo0ooooOooOoooOoaoo
Oooooogogogooao
Oooooogoooao
Ooooooogooooao
OO0 oooodgogooao
Oooooogoooao
Ooooooogooooao
OOoo0ooooOooOooOooOoaoo
Oooooogogoooao
Oooooogogoooaoo
Ooo0ooooOooOoooOoao

O 0Ooooo

Ooo0oooOoooo
OO0 ooogQgogoao
Ooooogogooao
Ooo0oooOoooo
OooOoo0ooOooOooao
Ooooogogogooao
OoooooQgooao
Ooo0ooooOooOooao
Oo0ooogogQgogoao
Oooooogooao
Ooo0oooOoooo
OooOoo0ooOooOooao
Ooooogogogooao
Ooo0oooogoooo
Ooo0ooooOooOooao
Oo0ooooggogoao
OoooooQgooao
Ooo0oooOoooao
OO0 ooogQgogoao

I I |
O O
O O

uono
oogd
oono
gono
O

oooao

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

,0000D0 40

OoooooooooooooooogQgQg
OoooooooooooooooogoQgadg

ugod
goo
good

O 0Ooooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
O 0OoOooo
O 0Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0oo0oo
O 0Ooooo
O 0Ooooao
O 0Ooo0ooao
O 0OoOooo
O 0Ooooo

[ |
O O
O O

0
0
U
0
U

O
O

]
O

O
O
O
O

000000
,0000,0
000000
000000

O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
OO ogoo
O 0OooOooo

(49)

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

000,00000,0

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

O

O
O
O

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

O 0Oooo

ooo
60 50
ooo
ooo
0 0 50

s Oobodoobooooobooboboboosy,d
goooo,joooocooooooooboooooobooobooobooboon
gboboooooobobobooooobog

Oooooogogdg
OooooogQg-g

ooo
50 40
ooo
ooo

JP

I B [y |

O 0Ooo
O 0Oooo

5591714 B2 2014.9.17

OOoooooggdg

OooooogQgdg

O
O
O

O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo

Oooo0oooQgd

OO0oo0oooogogd
Ooooooggdg

OoOoo0oood
Oo0Ooo0oood
I B

,00
ooo

OooooogoQg-g
OoOoo0ooodgad

gbooooao
ooo
gbooooo

O
O
O

,00000
oooooao
oooooao
oooooo

o,00b0o0ooobooogan

gboooooogo,oooon,

OJ
O
O

10

20

30

40

50



OO0 ooooooooDooogoogogooao
OO0 ooooooooooogooo
OO0 Do oDoo4QgooDooogogogoao

N

Oooooo4ogooooogoggooao
Ooooooo0oooooQgooao
Oooooooooooogooao

Ooooogogaog

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

OoooooQgogoao

O
O
O
O
O

OooooooOoogao

3

Oo0Dooo-gogaog
OO0 ooooogQgogoo
OooooooogoQgoo
OoooooooOoogoao
OOo0oooooggogoao
Ooo0ooooogQgogoo
OoooooooQgoogoo
OO0 oooooggogo
Ooo0ooooogQgogoo
OooooooogoQgoo
Ooo0ooooooOooOoao
OOo0oooooggogoao
Ooo0ooooogQgoo
OoOooooooQooao
OO0 oooooggogao
Ooo0ooooogQgogoo
OoooooooQgoo
OO0 oooooggogaog

|

,000D00,00000

Oooooooo0oooooo0 oo oDooUooUoDoDoDoooooDooogogoaog
Oooooooo0ooooo0 o0 oDoDooo0ooooDoDoooooDooogogoao
s s e e ) e s s [ [ o
OOooooo40oooooo0oUoDoDoDooUooUoooDoDoDoooooDooogogaoQg
OoOoooooooooooo0o oo oDooo0 oo oDoooooDooogogoao
OoooooooooooooDooDoooooooooooooogod

OoOoo0oooogd
Ooooooogd
OooOoo0oooOod
OOoo0oooogdg
OoOoo0oooogd
OooOoo0oooQod
Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0ooogd
Ooo0ooooQgd
OooOoo0oooOod
OOo0o0ooogd
Ooo0oooogdg
OooOoo0ooood
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OooooooQod
OooOoo0ooood
OoOoo0ooogd
OooOoo0oooogd
OooOoo0oooOod
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogdg
OooOoooooQgod
OooOoo0ooood
OOoo0ooogd
OoooooQgd
OooOoo0oooOod
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oooQod
Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0ooogd
Ooooooogod
OooOoo0oooOod

OO

OO0 ooDooogoooooggooooogogogoao
OOo0oooooo0ooooooooooogooao
Oo0ooooooooooooooooogooao
OO0 o0oDoogdgooDoDooggooooogogogoao
OOo0ooooo0ooooooooooogooao
Oo0oooooo0ooooooooooogooao
Oo0ooooooooooooooooogogooao

Oo0oooogodgooao

Ooooooogogooao

OOo0oooooo0ooooooooooogooao
Oooooooooooooooooogooao
OO0 o0DoDooggooDoooggooooogogogoao
OOo0ooooo0ooooooooooogooao

Oo0oooooo oo ooo o oo ooogogoQgog
Oo0ooooooooooooooooooOgodg
OO0 oooooo0oooDooogogoooooggog
Oo0oooooo0 oo ooo o0 ooDooogoQgo-g
OooooooooooooooooooogooQgoog
OO0 Do ooogo0ooDooogogoooooggg
Oo0oooooo0ooDooo o ooDooogogog
Oo0oooooo0 oo ooo o ooooogoQgoog
e s e e e e sy [
Oo0ooooo4o0oooDooo 4o ooooogogog
Oo0oooooo0 oo ooo o0 ooDooogQgo-g
Oo0ooooooooooooooooogoogoog
OO0 oDoooo4Qo0ooDooogooooooggg
Oo0oooooo0 oo ooo 4o ooooogoQgog
Oo0ooooooo oo ooo o ooooogoQgoog

(50)

OOo0oooooggogoao
OooooooogogQgoo
OoooooooQoogoao
OO0 oooooggogao
OO0 ooooogQgogoo
OoooooooQgoogoo
OO0 oooooggogog
OO0 ooooogQgogoo
OooooooogogQgoo
OoooooooOoogoo
OOo0oooooggogoao
Ooo0ooooogQgogoo
OoooooooQgogoao

JP

5591714 B2 2014.9.17

A s e Y Y A

OO0 ooooogogog

OO0 oooooo0oooDooo oo oooogogog
Oo0oooooo0 oo ooo o0 oo ooogoQgog
Oo0ooooooooooooooooogodg
OO0 ooooo4o0o oo ooogogooooooggg
Oo0oooooo0oooDooo o0 ooooogoQgog
Ooo0ooooooo oo ooo o ooooogooQgoog

OoOoo0oooo
I B

10

20

30

40

50



ey e s e s o |

[

OoooooooooogogoQgogo s

(51) JP 5591714 B2 2014.9.17
00000000000 000D0000DD00000D00000D000000000
00000000000 000D0D0O000D0D00000D000000000000000
00000000000 00000000000000000000000000000
00000000000000D0D000000000000000000000000
00000000000 000D0O000DD00000D00000D000000000
00000000000 000D00000000000000000000000000
000D00000000000D00000000000000000000000000
00000000000 000D0000DD00000D00000D000000000
00000000000 000D00000D000000O000000000000000
oo,00,000,00,000,00,000,00,0000000000000000
00000000000 000D0000DD00000D00000D000000000
00000000000 000DD0000D0D00000D0O0O000D000,00,000
00000000000 000D00000000000,0000000000000 4

,000D0DD0000D0,0,000000000000,0,0000000

gboooad
ooooooooobooooobooooboooooobOboooboboooOooobooo
gboooooooboobobooooobogoboboboboooboboboboboo
gbooboooooboobobooooboobobooboooooboobooboboobooo
oooooOooooooboooooobOobooooobooboooobbooOoooboon

ooooao
gboooooooboobobooooobooboboboooboooboobooboboboo
uybooouoouobobooboooooboobobobooboooboboboboobooo
oooooooooboboooobooooobooOooooobOboooboboooOoobooo
gboooooobobobooooboobobobooboooboboboboboo
gboooooboobobobooooboobobobooobooobooboboboobooao
ooooooooooooooao

obooo

oboooooooobaoao
oooooOooooobobooooboooobooooooobobooobooboooooobooo
Oo0DDD0OO0O00O0O0O0ooooooOWelan) D0 O0O0O0O0OOOODODDODODODOOOO
I e o o o o o o R A =Y o o T I VI

Navarro, O.; Mei, J.; Stevens, E.D.; Scott, N.M.; Nolan, S.P. J. Am. Chem. Soc
2006, 128, 4101-41110 000 (Bellar) DD 00D DO OOO0ODOODOOODODOOOO
0000000 0oo0ooDo0oUoUoDo0oo0U0U0o0Do0DO0oO0U0oU0ooODoOO0O0oU0ooDOoOOoOooODoOOOd
0000000 Rataboul, F.; Zapf, A.; Jackstell, R.; Harkal, S.; Riermeier, T.
Monsees, A.; Dingerdissen, U.; Beller, M. Chem. Eur. J. 2004, 10, 2983-29900

obooo
gbooooooobooboboooobooboboboooboooboobooboboobooao
uybooouoouobobooboooooboobobobooboooboboboboobooo
ooooooooobooooboooooboooooobObooobobooOoobooo
gboooooobobobooooboobobobooboooboboboboboo
gbooouooobobobooooboobobobooobooobouoboboboobooao
ooooooogoao

obooo
gbooboooooboobobooooboobobooboooooboobooboboobooo
ooooooooooboboooobooooboooooobOboooboboooOoobooo
oooooooooboooobooooobooOooooobOboooboboooOoobooboo
gboooooobobooboooboooobooboboboooboooooboboboboo
uboobooobobobobooooooboboboaoobaoaao

ooooao

10

20

30

40

50



(52) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbooooooobooboobobobooooboobobobooboooooboobobao
oooooObOOO0O0O0O0oO0oooobooOobODbDbOO000deFPors, B. P.; Krattiger, P.; St
rieter, E.; Buchwald, S. L. Org. Lett. 2008. ASAPOD 00O O0O0O0O0O0OO0OCOODO

gboobooooooobgobobobooooboboboboobooooobobobao

Jod0ooo0doo0ooDoooUooooO0UooDoDoOO0oOoUDOoDOoDO0oUOoOoDDoODOoOoUOUDOoOOoOO
00000000000 O0ODODOOO0DOMarion, N.; Navarro, O.; Mei, J.; Stevens, E
. D.; Scott, N. M.; Nolan, S. P. J. Am. Chem. Soc. 2006, 128, 41010 0 O OO OO
0000000000000 oDoOU0O0OUDOoOOoDO0UOUODDoODOoOUOUDOoOOO
oooooood

oooooaog
Jooo0o0odUoo0ooDoooUooooO0UoUooDoDU0UOUUDOoOoDUOUOUODoODOoUOUDOoOoOd
Jodooo0ouoooDoooUoo0ooO0UoDoDoOO0O0OUDOoODOoDO0UOLODDoOOoDOUDODOO
0o00oDoo0ooo0ooDoooo0ooDooO0oooDoooo0oDoDoo0ooDoDooOooOooDoodg
0000 ooooOooUoo0oooO0UUoDoU0U0UUDOoo0DUOOoUoDoOOoUOUDOoOoOd
JoooooooooDooooooDooooaon

oooooao

0000000 ooooooooooooao
Jodo0oodoo0ooDoooUoo0oooUdUUoDoOU0UUOUDOoOoDUOUOUODDoODOoOUOUDOOO
0odoooooooDoOooU0ooooO0ooDoDoOOoOoUooDoDoOOooOooOoDoDoOoDoOoOooOooDoOoOO
0o00oDoo0ooo0ooDoooo0ooDooO0oooDoooo0oDoDoo0ooDoDooOooOooDoodg
0000000 OdAnderson, K. W.; Tundel, R. E.; lkawa, T.; Altman, R. A.; Buchwa
Id, S. L. Angew. Chem. Int. Ed. 2006, 45, 6523-65270 0 U 0O OO0 OOOOOOO
0oooooduoooDoOooUooDooOooooDoOoOoUooDoDoOoooDoDooOooOoDooOd
0000 ooooOooUoo0oooO0UUoDoU0U0UUDOoo0DUOOoUoDoOOoUOUDOoOoOd
Jooooooooooooooao

oooooao
JoJ0o0o0o00d0oo0oo0oo00oU0oo0oo0o0oO0o0ooUoo0oDoO0O0UDbDOoo0O0OooOoDoOoOoOoUDoOo0od
Jooo0o0odUoo0ooDoooUooooO0UoUooDoDU0UOUUDOoOoDUOUOUODoODOoUOUDOoOoOd
0odooo0ooooDoooUooooOoo0oooDoOOoOooUooDooDOoOooDoDoODoOoOooOooDooOOg
0o00oDoo0ooo0ooDoooo0ooDooO0oooDoooo0oDoDoo0ooDoDooOooOooDoodg
0od

oooooao

ooooooooooooao
Jo0o0o0o0doo0ooo0o0oUoo0ooo0O0UoUooDoO0oO0UDOoo0DO0OooUoODoOOoOoUDOoOoOOg
0000000000000 oDoOU0O0OUDOoOOoDO0UOUODDoODOoOUOUDOoOOO
0000000 oo0DoDoOO0oO0oo0oo0oo0OO0Odkawa, T.; Barder, T. E.; Biscoe, M. R.; B
uchwald, S. L. J. Am. Chem. Soc. 2007, 2183-21920 D 0 0D 0 DO OO0ODODOODOO
Jooo0o0odUoo0ooDoooUooooO0UoUooDoDU0UOUUDOoOoDUOUOUODoODOoUOUDOoOoOd
oooo

oooooao

0000 ooooOooUoo0oooO0UUoDoU0U0UUDOoo0DUOOoUoDoOOoUOUDOoOoOd
Jodo0oodUoo0ooDoooUoo0ooO0UUDoDoOOoO0OUDOoDOoDO0OOUODDoODOoOUOUDOoODOO
0odooo0oooDoooUooDooO0ooDoDoOOoOoU0DoDoOOoooDoDoDoOooOooDooOO
Joooooooooooooao

oooooao

ooooooooooDoooooaon

oooooooooo
JoJdoo0oodUooooOooUooooO0UUoDoUoUUDOooDUOUUOUDoODOoUOUUDOoOOd
Jod0ooo0doo0ooDoooUooooO0UooDoDoOO0oOoUDOoDOoDO0oUOoOoDDoODOoOoUOUDOoOOoOO
0odooo0oooDoooUooDooO0ooDoDoOOoOoU0DoDoOOoooDoDoDoOooOooDooOO



(53) JP 5591714 B2 2014.9.17
gooooooboob bbbt oooooooboobbboobod
oo0oo0oDoDoODO0oO000oO0oo0ooooOoo0DDoDDODO0D00DO0O0o0oooDoDoDoDoODDoODOoOooOg
oooooDoODO0OO000oU0oO0ooooOOoO0ODDODDODO0DO00DU0DO0O0DOoDOoDoODOooDoODDODOOoDOoDOg
gooooobooboob bbbt ooooooobDoobboboboobooo
goooooobobobob bbb uoooooobobobbbboboo
oooo0ooOoODO0O000U0O0ooOoOoOoO0DDODO0DO00DU0DO0DO0OoDOoDoODoOoODoODDODOoOOoDOoDOg
O00D0OO0oO0o0oOoOoOoO0OO0OO0O0O0Oao0adAnderson, Ko W.; Tundel, R. E.; lkawa, T.; Alt
man, R. A.; Buchwald, S. L. Angew. Chem. Int. Ed. 2006, 45, 65230 0 0 00 0O O00Q0
oo0oo0oDoDDODO0OO000O0O00ooQooOo0O0DDODO0D00DU0DO0o0OooDoODoOooDoODDOoDOoOOoDOoOg
0o0ooooooobob o000 oooooDooDoDobobooobooad 10
gooooooboob bbbt oooooooboobbboobod
gooooobooobboo
ocooooao
gooooooboob bbbt oooooooboobobboobooo
goooooobobobob b oo uoooooobobbobbooboo
oooo0ooOoODO0O000U0O0ooOoOoOoO0DDODO0DO00DU0DO0DO0OoDOoDoODoOoODoODDODOoOOoDOoDOg
0o0oooooooboib oo oooooDooDoDoDbobooobooan
gooooooboobb bt ooooooooooboboboobood
oo0oo0oDoDDODO0OO000O0O00ooQooOo0O0DDODO0D00DU0DO0o0OooDoODoOooDoODDOoDOoOOoDOoOg
oooooDoODO0OO000oU0oO0ooooOOoO0ODDODDODO0DO00DU0DO0O0DOoDOoDoODOooDoODDODOOoDOoDOg 20
goooooooobb oo ooooooobooobobboobod
goooooobobobob bbb uoooooobobobbbboboo
oooo0ooDoOOO0O0o0oUOoOoooooOoO0DODDODO0DO00DU0OO0O0oOoDUoDoODoOoODoODDODOoOoOoOg
gooooooboob bbbt oooooooboobobboobooo
0 O 0d Shen, Q.; Ogata, T.; Hartwig, J. F. J. Am. Chem. Soc. 2008, 130, 6586; She
n, Q.; Shekhar, S.; Stambuli, J. P.; Hartwig, J. F. Angew. Chem. Int. Ed. 2005,
44, 13710 0 000000000000 0OO0O0O0OO0OO0OO0O0O0O0DO0OO0OooOoooOooOoo0ao
gooooooboob bbbt oooooooboobbboobod
oooooao
ocooooao 30
gooooooobobobboobo o000 oooooogad
goooooobbob bbbt oooooobobbbbooboo
oooo0ooOoODO0O000U0O0ooOoOoOoO0DDODO0DO00DU0DO0DO0OoDOoDoODoOoODoODDODOoOOoDOoDOg
goooooboboob b oo ooooooobooobobooobood
goooooboboob bbbt oooooobobobobboobood
0000000 O0OBiscoe, M. R.; Barder, T. E.; Buchwald, S. L. Angew. Chem. Int.
Ed. 2007, 46, 72320 0 000000 O0OD0DODOODODODOODOODOODOOOODODOODOOAO
gooooooboob bbbt oooooooboobbboobod
goooooobobobob bbb uoooooobobobbbboboo
0 Cabello-Sanchez, N.; Jean, L.; Maddaluno, J.; Lasne, M.; Rouden, J. J. Org. Ch 40
em. 2007, 72, 20300
gooooao
oooooopoooood
0o0oooooooboib oo oooooDooDoDoDbobooobooan
gooooooboobb bt ooooooooooboboboobood
oo0oo0oDoDDODO0OO000O0O00ooQooOo0O0DDODO0D00DU0DO0o0OooDoODoOooDoODDOoDOoOOoDOoOg
oooooDoODO0OO000oU0oO0ooooOOoO0ODDODDODO0DO00DU0DO0O0DOoDOoDoODOooDoODDODOOoDOoDOg
goooooooobb oo oooooooooobboobod
gooooao
oooooao 50



(54) JP 5591714 B2 2014.9.17

Jooooooooooooooooda
0odooo0ooooDoooUooooOoo0oooDoOOoOooUooDooDOoOooDoDoODoOoOooOooDooOOg
0o00oDoo0ooo0ooDoooo0ooDooO0oooDoooo0oDoDoo0ooDoDooOooOooDoodg
JoJdoo0o0odooooooUooooO0UoUoDoU0oUOUUDOooDUOUOoUoDoOOoUOUDOoOOOd
Jod0ooo0doo0ooDoooUooooO0UooDoDoOO0oOoUDOoDOoDO0oUOoOoDDoODOoOoUOUDOoOOoOO
0odooo0oooDoooUooDooO0ooDoDoOOoOoU0DoDoOOoooDoDoDoOooOooDooOO
oooo

oooooag
0odoooooooDoOooU0ooooO0ooDoDoOOoOoUooDoDoOOooOooOoDoDoOoDoOoOooOooDoOoOO
0000000000000 o0ooo0O0o0oo0oooO0oOoU0oDoo0O0oooDooOooUDooOd
Jooo0o0odUoo0ooDoooUooooO0UoUooDoDU0UOUUDOoOoDUOUOUODoODOoUOUDOoOoOd
00000 UoooooUoooDoUoUoUDoODoOoOoUoODoDoODOoOooOoDaO

oooooao

000000000000 U0ooooOooooDooOooooon

oooooao

ooooooooooooooao
JoJ0o0o0o00d0oo0oo0oo00oU0oo0oo0o0oO0o0ooUoo0oDoO0O0UDbDOoo0O0OooOoDoOoOoOoUDoOo0od
Jodo0oodoo0ooDoooUoo0oooUdUUoDoOU0UUOUDOoOoDUOUOUODDoODOoOUOUDOOO
0odoooooooDoOooU0ooooO0ooDoDoOOoOoUooDoDoOOooOooOoDoDoOoDoOoOooOooDoOoOO
ooooDooooooooao

oooooaog

oooooooooooooao

oooooooooo

0000 ooooOooUoo0oooO0UUoDoU0U0UUDOoo0DUOOoUoDoOOoUOUDOoOoOd
0000000000000 oDoOU0O0OUDOoOOoDO0UOUODDoODOoOUOUDOoOOO
0oodooo0ooooDoooo0ooDooOooooDoOOoOoo0oDoDoDOoooDoDoODoOooOoDoOoOOg
JoJ0o0o0o00d0oo0oo0oo00oU0oo0oo0o0oO0o0ooUoo0oDoO0O0UDbDOoo0O0OooOoDoOoOoOoUDoOo0od
oooooad
0odooo0ooooDoooUooooOoo0oooDoOOoOooUooDooDOoOooDoDoODoOoOooOooDooOOg
ooO0oo0O0ooO0opoo0oo,00o000dgb00o0ooo0ooooooooooooDnod
0000 ooooOooUoo0oooO0UUoDoU0U0UUDOoo0DUOOoUoDoOOoUOUDOoOoOd
00000000000 o0o0O0oo0DbDO0O0O0OdBiscoe, M. R.; Fors, B. P.; Buchwald, S.

L. J. Am. Chem. Soc. 2008, 130, 66860 D D 0 0 000 O0OO0OOCOODODOL,0O000O0
0000000000000 oDoo0o0o0oDo0ooDO0oDOoo0DooDoDoOooDOooDOooDOooDao
0 Ozawa, F.; Kubo, A.; Hayashi, T. Chem. Lett. 1992, 2177; Amatore, C.; Carre, E
.; Jutand, A.; M Barki, M. A. Organometallics 1995, 14, 1818; Fors, B. P.; Krat
tiger, P.; Strieter, E.; Buchwald, S. L. Org. Lett. 2008. ASAPOD D 0O O0DOOO
0o0o0o0oo0ooo0ooDooDooDo0oDooDoo0oo0ooDooDooDooDooDoDooDooDooDOooao
0doodoo0oooooDooDOooOOo0bOOobOoo0oDooDooDOoobODOoboooDoDooDooDooDOooDaa
000000000 O0ooD0oDbOO0oDbOO0oDbOD0O00DO0DO0oDoDO0oDbODO0Ob0DO0ooDOo0DOooDOooDoDOoDd
0000000000 D00OD0OAOHuang, X.; Anderson, K. W.; Zim, D.; Jiang, L.; Kl
apars, A.; Buchwald, S. L. J. Am. Chem. Soc. 2003, 125, 66530
opoooag
0000000000000 o0o0D0oDo0ooDO0oDOoo0DooDoDoOooDOooDoOooDOooDao
0oodooooooDooDooDooDooDoo0oooDooDooDoooooDooDooDooooad
0000000 o0ooDOooDOobOOob0OOoO0O0Odikawa, T.; Barder, T. E.; Biscoe, M. R.; B
uchwald S. L. J. Am. Chem. Soc. 2007, 129, 130010 0 00D O0DOOOO0ODOODOODAO
0000000 o0oDooDooDo0oDooDoo0oo0ooDooDo0oDooDooDoDooDooDooDooad
0doodoo0oooooDooDOooOOo0bOOobOoo0oDooDooDOoobODOoboooDoDooDooDooDOooDaa
0oDodo00oooooDooDOobOobOobOoO0r OO OO0 OoOOoooDooDOooDobOobad



0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
oooooo
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
. 2007, 46, 19360 O
0000000000
ooooon
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
oooooo
0000000000
0000000000
,00,0000000
0000000000
0000000000
0oo0o0Oo
oooooo
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
oooooo
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
0000000000
oooooo
000D0a 00000
0000000000
0000000000
0000000000
oooooo
oooooo
0000000000
00000

O

O Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O OoOooog
O Ooooo
O Ooooo
O O0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoao
O OooOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooao.o
O OoOooo

OOoo0oooao
O0Ooo0oooao
O0Oo0Oo0ooao
O Oooooo
OOoo0ooooo
O0Ooo0oo0ooaoo
O 0Ooo0oooo
OOoo0oooaoo
O0Ooo0oooaoo
O 0Oo0Oo0oo0oao
OOooooaogo
O0Ooo0oooaoo

O 0Oooo
O

O Oooo
O

O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooo0oo0oao
O 0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Oooo
O oOooo
O o0Oooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo

OOoo0ooood
OoOoo0oood
OoOoo0Ooood
OOooooogod
OoOoooood

O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo

O OO
O O
O O

ooao

O
O
(]

O 0Ooo0oo0oo0oao

O
O
O

O
O
O

goo

O
O
(]

O O0Oo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao

O
O
O

OJ
O
O

goo

(55)

O
O
O

O 0Oo0oo0oo0oao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao

oogd

O Ooo0ooao
O Oogoao
O Ooooo
O Ooo0ooo
OO oOgoo

(]
O
O Ooo0oooao O

O 0Ooo0ooo0oao
O Oo0ooogoao

oogod

JP 5591714 B2 2014.9.17

ood
od
od
od

O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo

oooooao
ooooo
oooooao
Hartwig, J.
ocooooao

O
I O R B
O
O
O
O

ocooooao
OO

Inorg. Chem
ocooooao

ugbooogobooboaobooodd
oooooao

O
O
O
O
O
O
O
O
O

oooobooog
0000000

ooooooogd
oooooood

O 0Oooo
O 0Oooo

O 0Ooo0oooao
O O0OoO0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao
O 0Ooo0ooo0oao
O Ooogoao
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
OO ogoo
O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
O Ooogoo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo

ooooooooooooooao

I I A A A I N I I R R W %
2 00ddbooboooobooooooooooboooobooOo0O0o0Pan, Yo; Young, G. B. J.

Organomet. Chem. 1999, 577, 2570 0 00 000C0CO0OO0OOOO0OOOOOOOOOO
000000000000 0000000030000000000000000000A0

20

30

40



(56) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbooooooobooboobobobooooboobobobooboooooboobobao
ooooooooobooooooooooobooooobooooobooooobooo
000000000000 000000000000000000O00Do0oo*oooon?®
lDooDO0oo0DO00D0DO00O00O00DO0OO0DO0OO0O0O0DO0ODO0ODOO0DODODOODOODag

ugbdoodooooobouobobobooboboooboboboboobooobouobobobaa

ad

oooooag
0dodooooooDooDooo0boDobooo0ooooDooDOooODOooooDoDooDooDooooDoad
0000000000000 0000000000000O0O0o0® 00000000 o0an
0000000000000 oDoo0o00oDo0ooDO0oDOoo0Doo0oDoDoOooDOooDOooDOooao
0o0o0o0oo0ooo0ooDooDooDo0oDooDoo0oo0ooDooDooDooDooDoDooDooDooDOooao
0odooooooDooDOooOOobOobOoo0oDooDooDOoobODOobooooDooDooDooooDoaa
ad

oooooaog
0oodooooooooDooooooOoooooDooDooDoooooooDooDooooad
0000000 o0ooDOooDO0obOO0DbOO0oDODO0DO00DO0DO0oDODO0ODbDOoObOOoOoDOoDOoOoDOooDOoDOoDad
0000000000000 o0o0D0oDo0ooDO0oDOoo0DooDoDoOooDOooDoOooDOooDao
0000000 @@otomen)J D000 DODDODOODODODODODODOODOODODODOODOODO
000000000 WMO0o00000000O00000000o0oo0o0oooooooao
000000000 O0ooDO0obOO0DbOO0oDbOO0O00O0DOoDO0ODODO0O0ODO0oo0DOoDOoOoDOooDOoDOoDOd
00000000000,00000000M0000000000000000000
0doodoo0oooooDooDOooOOo0bOOobOoo0oDooDooDOoobODOoboooDoDooDooDooDOooDaa
000000000 ooDO0obOO0oDbOobOO0oO00DO0DOoDODO0oDOOoObOOooDOoDOoODOooDOoDOoDbDOd
0000000000000 000000000000,,000000°00000C0D0O0
0dodooooooDooDooo0boDobooo0ooooDooDOooODOooooDoDooDooDooooDoad
0000000 ooDooDOobOO0obOobOOoDo0o0Do0ooDOooDOoDbOOobOOooDoDoOooDOooDOoDOoDbDaOd
0000000 o0ooDooDOooDOo0oDooDoDooDooDooDOoooao

oooooag

0000000 ooDooDOooOO0obOO0obOo0o0o0Do0ooDooDOoDOOobO0OooDoDooDOooDooDOoDaOd
oooooOoOOO0OO0O0oO0oooooooObODbOOOO0oOoDOooooooOoODDODO,000000
0000000000000 oDoo0oo0oDooDo0oDOooDooDoDooDooDooDOooDaod
ooooDoDOoOO0 40000000 C0CO0O0DDOO0DO0O0OO0DO0DO0OO0OODODODODODDDODODOOOO
0000000 o0ooDOooDO0obOO0DbOO0oDODO0DO00DO0DO0oDODO0ODbDOoObOOoOoDOoDOoOoDOooDOoDOoDad
OO0oo0D00O00Odozawa, F.; Kubo, A.; Hayashi, T. Chem. Lett. 1992, 2177; Amatore
, C.; Carre, E.; Jutand, A.; M Barki, M. A. Organometallics 1995, 14, 1818; For

s, B. P.; Krattiger, P.; Strieter, E.; Buchwald, S. L. Org. Lett. 2008, ASAPO 0O

gobooboooooogoobgoboboboooooboboboboboooobDobobao
gbooboooooooboobobobooooan

ugboogood
gooobooooooboooooboooooooboooobooooobooooboOooo
gboobooooooobgobobobooooboboboboobooooboobobobao
ugboodoaoan

oooooao

gooo
gboobooooooobooboboboooobooboobobooboooooboobobaa
ooooooooobooooobooooooboobooboooobooboooobooooobooo
goooooaod

gboooo
ugbdoodooooobouobobobooboboooboboboboobooobouobobobaa
oooboooooobooooobooooooboobooooobobooooboboooobooo



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

o s e e e e s e e e Y I Y
OOooOoooooooooo0 U0 oDoDooUoUoooDoDooooooDooogogooao
OoooooooooDooo0 o0 oo oooo oo ooooooDooogooao
Oooooooo0ooooooooooooo0oooDooooooooogooao

OoOoo0oooogd
Ooooooogd
OooOoo0oooOod
OOoo0oooogdg
OoOoo0oooogd
OooOoo0oooQod
Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0ooogd
Ooo0ooooQgd
OooOoo0oooOod
OOo0o0ooogd
Ooo0oooogdg
OooOoo0ooood
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OooooooQod
OooOoo0ooood
OoOoo0ooogd
OooOoo0oooogd
OooOoo0oooOod
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogdg
OooOoooooQgod
OooOoo0ooood
OOoo0ooogd
OoooooQgd
OooOoo0oooOod
OOo0o0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oooQod
Ooo0Ooo0ooood
OoOoo0ooogd
Ooooooogod
OooOoo0oooOod

OO0 OoDooo4dooooogodJgogooao
Oooooo4ogooooogoggooao
Ooooooo0oooooQgooao
Oooooooooooogooao

]
O
]
O
O
O
O
O
O
O
]

Ooooogogoao
Oooooogogoao
Oooo0oooogoo
Ooooogogoao
Oooooogogogoao
Ooooooogoogoo
OoOoo0oooogoao
Ooooogogoao
Ooooooogogoao
Oooo0ooogoogoao
Oooooogogoao
Oooooogogogoao
Oooo0ooogoogoo
OoOoo0oooogoao
Oooooogogoao
Oooooogoogoo
Oooo0oooogoao
Ooooogogoao
Oooooogogogoao
Oooo0ooogoogoo
O0oo0ooogogoao
Oooooogogogoao
Ooooooogoogoo

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

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

O
O
O

OO0 ooDoogogooooggaog

O Oooooaog

OoooooooooogQgoQg

OOoo0oooo

OO0 ooooooOooooodg
OO0 oo ooo4goooodg
OO0 oooooQgoooodg
OO0 oooooooooodg
Oo0oooooogoooood
OO0 ooooogQgoooodg
OO0 oo oooQooooodg
OO0 oooooooooodg
OO0 oo ooo4Qgoooodg
OO0 oooooQgoooodg
OO0 ooooooOooooodg
OOo0oooooooooood
OO0 oooooQgoooodg
OO0 oooooQooooodg
OO0 ooooooooood
OO0 oo ooo4Qgoooodg
OO0 oooooQgoooodg
OO0 ooooooOooooodg
OO0 oo ooo4gooood
OO0 oooooQgoooodg
OO0 oooooQooooodg
OO0 ooooooooood
OO0 ooooo4Qgoooodg
OO0 oooooQgoooodg
OO0 ooooooOooooodg
OO0 oo ooo4goooodg
OO0 oooooQgoooodg
OO0 oooooooooodg
Oo0oooooogoooood
OO0 ooooogQgoooodg
OO0 oo oooQgooooodg
OO0 oooooooooodg

O0Ooo0oooao

O O0Oogoo

O Ooogooo

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooo

O Ooogoo

O Ooooo

O 0Ooo0ooo

O O0Oogoog

O Ooogoo

O 0Ooo0ooo

67

gono

O 0Ooo0ooo

O Ooogooo

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooo

O Oogoo

O Ooogooo

O 0Ooo0ooo

Ooo0oo0ogao

O Ooogoo

O 0Ooooo

JP

Ooooooogodg
OOooooogg
Ooooooogg
OoOoooooQgodg
Oo0Dooooogg
Ooooooogg
OoooooooQgdg
OoOooo0oooogoadg
Ooooooogdg
Oooooooogdg
OooooooQgodg

O 0Ooo0ooo

5591714 B2 2014.9.17

gboobooooobooao

O
O
O
OJ
O
O
O
O
O
O

O Ooogoo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoao
O Ooogooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo

10

20

30

40

50



Ooooooo0ooooogogooao
Oooooooooooogooao
OO0 OoDooo4dooooogodJgogooao
Oooooo4ogooooogoggooao

Ooooooogod
OooOoo0ooood

I ey e e sy e I
oo oooooOo0 oo oo o o0 oo oDoo o ooooog

T o oo dgogog

OoOoo0oogoogaDo

O oo oooogogood

e e e e e sy e A (|

OO0 oooooQooooodg
Oo0oooooogoooood

OooooooQgdg
OoOoo0ooodgdg

Ooooooooooodg
Oo0oooocooooood
Oo0oooogQgoooao

T

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

O
O
O

O
O
O

O O0Oo0ooood
OOoo0ooood
OOoo0ooood
O O0Oo0ooood
OOoooood
OOoooood
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oo o
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo
O Oooo
O

O
O
O

O

O oOooo

O

OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogd
OoOooooogod
OooOoo0oooogod

(58) JpP
000000000000 0O0000
00
000000000O00000000

O
]
O
O
O
O
O
O
[
O
O
OJ
O
O
O

O
O
O
O

ooooOocoooboooooboooo
go
gbooboooobooboboobooo

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

gboboobooobooboboobooo
ugbdoboooouobooboaoboaoaod

goooocooooood

BREESERUALE
WE M. SR Z

R!I

ALt

O
O
O
O

gooao
gboboobooobooboboobooo

O
O
O
O

O
o,00o0o0oo0oooobooogooooan
gbooooboobobobooobooann
oooobOooooboooobobooo
gboooobobobobooobgnon
go’
oooobOooooboooooboobooo

5591714 B2 2014.9.17

]
O
]
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Rll

gboobooooobooao

ooobOoooo,0o0o00oo0obooobooobo,0o0co0o00Oan

gbooboooooood
oooooooooao
gbooboobooobood

vooooooog” obobooooooooooog

ooooocooo’ O

ooobooOooooboooooooocooobooooboooo

O

ooo
goo

OJ

O
O

O

oo

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

O
O

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

oooobOooooboooooooooooao
oooooboooO0ooooboooooooooao

ooooocooooao

g

gooooooooao
oo

ooooocooooao
O

10

20

30

40

50



oo ooOoooooog
Oo0oooooooo
e Y B
Oooogoooooog
OoooOoooooo

O Ooooo

(59) JP 5591714 B2 2014.9.17

goooocoooooooooobooboooobooooboboooobooo
goobOooooboooooboobooboooobood

gbobdoobooooooobobobdoboooooboboboboobooo
gooooooooboOooooobooooooan

OoOoo0ooodgdg

gbooboboooboboobaoao

Rlll

. @ N

1 'R-u Rj(;/ . /©/ o D/E

R'" , Rm Rm

R"lo Rlll

s\ o L%
OR™
-
ﬁj f:r"‘ O e ot

R“T
COZR"' Rlno R'“
@/'z‘a /©/ \©/ R'"O\©/k&
CO,R" R"0,C OR™ , OR™ ,

OR™
% R"O % £y
Segeegogergogivy
2

oboooad

ugbooooooboooboo ooobooboboobooobooobouoboboboobooo
oooao

obooo

ubobooobooboobooboboobooonn

10

20

30

40



O

O
O
O
O

O

u
O
g
a

O

Oooooooooooggdg

(60) JP 5591714 B2 2014.9.17

oooao

Me
£
joNogiooNoslog
x |
Me , MeO , , N , NP NF  B&U
®

Oooooao
Oo0o0oo0oooooooooooooooononoonooobononononan
goooaono

ooooooooobOoooooboooooaon
oooao

OMe

t.Bt»@f d@/ Joartr s

Ph ,BELU COEt

goooaono
goooooooooooooooooooooooooooonoao
Oooo0ooano

Ogooooooooooooooooonon

oooaod

CH;

N Me0\©/'7’1 .
L0 L oo,

3 H

gboooad

oooooOooooooboooooobobocooobobooooobooooan

ooooao
oooooodooobooooboooobooooo,0o0gz000o0o00o,00z000
ubooboouobuobobdoooouoouobobobobooooboobaa

ooooao
gboooooobobobooooboobobobooboooboboboboboo
goaoaao

ooooao
oooooooobobooooboooobooboooo,0o0ogz000bo0o0oooboonod
oboooooboooa

ooooao
ooobooOooobobOoboooobooooboOooo,0o0g000000,0045000

10

30

40

50



I R [ |
I [ |
R [

O Ooooo

(61) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbobooobooooobobobobobooobooboobobobooobooobonn
ooooOoooobooooobooooo

goo
gooboooooboooooobobooooboo,ibzs0000o00,005000

ubooogoooboboa
oo

Rnt

! v s @f o "

" Hr

%
% R" % [ ]
R'"/©/ R"' " R" , - Bu/©/ C’\[
R"O R'"

%, %, R™O
OR™
,©/ L Y % RO
" OR™ ©/ R"'O/O/ U ’O/

o e aes Qj s
R"O
COR" (ir wwci:j/ OR"  OR"

Y RO AL %

obooo

ugbooooooboooboo ooobooboboobooobooobouoboboboobooo
oooao

obooo

ubooboooboboobobooboooooboboboaooboaon

40



(62) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooad

Me

@ oo oDt
g |

Me , MeO , , N , NN B&U

N/ﬁ/‘l‘t.

P

0oooooo

O0000000000000000000000000Ooooooo

Ooooooo

ooboooooobOoooobooooooboboooo,bbogzo0bOoOoOoOn
goooao

.E‘- OMe

Ao MeO
% % %
O ot S
lzi
% Q/
Ph/©/,;f$:k .

s COqEt

ugboogood
ooobOoooobooocoobooobooooboooobooOoooooDon
gboooaog
gbobooooobooboboboooboboboboooonn
ugbooaod

CHj

%
23 %,
Yoord o

MeO
2,

£3

3 L]

gbooooaod

ooobOooooobooocooooooooboooobooooooDon

oooooad

gbooooooooboobobooboor obooOo" booboobooooobobobao
ugbdoodooooobouobobobooboboooboboboboobooobouobobobaa
goooboooooobooooooooooobooooobobooooboboooobooo
gboobooooooobgobobobooooboboboboobooooboobobobao
gboooaod

oooooao

gboboooooooboboboboor oo



(63) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooad

O Oooooaog

R"‘ B
. %

OR™ R™ R™

Eep-gen dacalid

H] ] »

t ot o0
T oot ot O
i % F g % éﬁl F % &
F©/ | \@/ @; ,: FD/ H”»\ﬁ/@/

LL"“ 3
Beghasaeosion o
COzR'"

seeisalsgien s
OO

Me
%, F
3 ©/ 3 3 /@;a @(*“
Et0/©/ , Me s Me/O/ , F/O/ , F ) Ph\H »

FSC\O/E
LU .

O

ooooao

ooooao

oooooooooobooo” booooobooOoooooOooOOoOoobOobOoOooOoobooo
oooao

ooooao

ooooooooobooooooooor oo

ooono

20

30

40

50



(64) JP 5591714 B2 2014.9.17

ugboobooooobooboobobooboobobobooooboobao

oooooo
0000000000000 O0O0O000O0° 00
00000
N
OO
N N
Z NP psU )
oooooo
0000000000000 000000D0000000000000
oooooo
0000000000000 O0O0O000O0° 00
00000

Me
% Cogt
% B & % &
©/ ,@/ ©/ ,Et020/©/ ,FD/ ,Ac/©/,3=sd‘=u°
jon
FiC

oooooo

gooboooooobooocooooboobooooboooooboooOoooDon

oooDoo

oooooooooboooooboooob0 booooboooooobooboooobooo
gooboooooobooocoooobooboooobooooooboooooobooooooao
ooooDoo

ooooooooobooooobooooo boooobooboooooboOoboooobooo
oooobooooooboooooboooooobooboooooboboooobobooooobooo
oooooooooboboooooboobooo

oooDoo

oooooooooboooobooooonor OO

ooooDao

gbooood

ubdooboooooboobooboboooboboboboooobobaa

oooooao

gobooooooooobgoboboboor obobobobobooooobobobao
gbooooaoan

oooooo

gobooboooooogoobgoboboboor obobobobobooooobuobobao
gbooboooaoao

uboogood

oooobooooooboooooboooo0’ boooobooboooobOooooboOooo

10

20

30

40

50



(65)

gbooboooaoao

JP 5591714 B2 2014.9.17

OoOooooad
godo0oooooobooboooooooOor oo
Oo0oo0oao
Me
‘1'7. F ';71
Ph\©/

EtO , Me ,Me ,F , F . H ,
B&U
oooooad
O0o00o0o0oO0oo0oo0oo0ooo0oo0oo" 0oo0ooooooooooobooobooOobooboooao
Oo0o0ooaoano
oooooad
O00o0o0o0ooO0ooooobOoooooo:r oo
Oooogoao

O Ooooogod
O oOoo0ood
O O0Oo0ooogd
O OoOo0ooogod
O oOoOo0ooogodg

o

By N

O

uooooooo" bObooooobobooooboboooobboooobood

00
O
ooooboooooooooo’ bo

Me
’1“ CO-Et
53 % % 3
T oy
Y

F30/©/

Oo0ooooQgooao

OooooooQgooao

Ooo0ooogooogono

Oo0oooogodQgooao

Oo0ooooQgooao

O
O
O
OJ
O
O

g ooooboogbd

O

O
O
O
OJ
O
O
O

oooooor oo
gooooogr O
O

O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
OJ
O
O
O

gooooor oo
goooboooooao

Ooooooodgooao
O
O
O
]
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O

ugbooood

oooooon
ooooon

ooooon
ooooon

ugbooooboobobad

oooooooooboood
ooooooooboooo

ooooooooboog
ooooooooobooo”

10

20

30

40



(66) JP 5591714 B2 2014.9.17

ugboobooooobooboobobooooobooboboboobooooboonn

oooooao

oooboooooobooooobooooo’ bo

gbooao

H

.
Ph.
O, "
B&U

Oooooooo0oooooo00 oo ooo o0 oo oooooDooogogooao
O
O

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

O

O

O
O
O
O
O

[y [ ) ey e ey ey [y I B
O
O
O
O

e e e e e ) [y s [ |
e s e e e e e s e s s [
e s e e ) e e I [ s [ |
[ ey e ey ey e s [ |

O 0Ooo0ooo

O
]
O
O

OO

O
O
[
O
O
OJ
O
O
O
]
O
]
O
O
O
O
O

uobobooboor oboboobobogh” obbooooboao

P

0»

gboboooooboboboboooobooboboboon

ugbooboooooan

uboboboobooor ooboboobboogb” oboooooboao
g,0b0,0000o0o000ooooooobooooooooooao

O

10

20

30

40

50



[ s e ey e e e e

OoooooooooooDoooooooooooooooodg
OO0 o0ooodo0ooDoDoooUdUoooDoDoooUoDoDooggUggooood
Oo0oOoooooooooo0ooDoooUo0DoDoooogogoooodg
Oo0oooooooooooDooDoooo0oooooooooodg
Ooooooooooooooooooooooooooood

OO0 ooooooooooogooo
OO0 Do oDoo4QgooDooogogogoao
OO0 ooooooooooogoggogooao
OO0 oDoooooooooogoogooao

g
O
O
g
u
O
g
g
O
g
g
u
O
g
g
O
g

(67)

JP 5591714 B2 2014.9.17

ooooocoooobooooobooo

ugbobooooboobobooaodo

gboboobooobooboboobooao

goobooooobobOooooobooooooboobooooo,bbgooongd
JLA0000000000000000C0000000

O
O

ogoao

O

O

0

goo

O

O

O

goobOooooobooOooooobooooooobooooooao

O

O

O

s, 0o0oooooooooboooaod

o

10

20

30

40



o |

O Oooo

(68)

ERER AR
WA, B, BE

A F—h 1
obooo
ubobooobooboobobobooooooboooboannb
oogod
oooao

RHI

%,
o S S

Rl"

o

kl

RII‘

F RIIIO

Foglogh valird

) ?

* : Y
\ t-Bu/©/L%‘, Q
'sz ,
R"'o:©)z
) R™0 s

JP 5591714 B2 2014.9.17

If
N R"
i W
O)p

Rlll

Rlll

k]

ORIII

% comn R"O % & OR"
Q/ @)ﬁ 5 7@’ R--.o\sz
COR™ , R"05C , OR' _ OR" ’

OR™

o
R"O

% N %
'\@/ ,C\N(,ma:(f"j/ ;

obooo
gbooboooooogoan

R"0 % % %
W O

, = . | = X

ooobooOooo,0o0ogzgooooo,00zs0000o0o00c0oooooooobooonod

oo

10

20

30

40

50



ao’
gboooad

Ooooooo0ooooogogooao
Oooooooooooogooao

OoOo0ooo0ogoao

&

(69) JP 5591714 B2 2014.9.17

gooo” oo

R!"

0 O e
R™O R™
S U [oah i ool

Rlll
RIII F

. /O/‘*a’ @ji, R---\©/E F %

] L

F zFW@)‘ F a(%f’a e LT
F F
TlU=h

CF3

Weglasaiogiosionion

COZR'“

Yy Q/ oot ©/ e
R"'OZCO/E, F /O/‘a’ @221’ . \@/g-’ ) /@/‘a’ @)L’
e

OO oO0ooo
O Ooooo
O Ooooo

Ooooogogooao

Oooooogogooao

O

oooooOooooobooooooboboooobobooobobboooobooog
goboooobo’ obbooobo 0" oobobooobooooooo
oooooboooooooooobooooobooboooobobooon oodo

oU" Db bibbbbobboooooog

OJ
O
O
O
O

gooooa
ubouoouobouobobdooouoouoobouoboboboaoodoa

O0Ooo0Ooo0ooao
O Ooo0oooaog
O0Ooo0oooaoo
O0Ooo0oooao
O 0OoO0oooo
OOoo0oooao
O0Ooo0oooaoo

(]

O

O

(]

[

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

gbooboooooboboboo

O

ooooobOoooooooooobOobooooboboOooobbooooboodg

10

40

50



(70) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboobooooooobobobooboooooboboboobooon

oooooao
gooobooooooboooooboooooooboooooboocooobooooboOooo
gbobooooobobobobooobooboboboooonn

ugboogood

oooboooooobooooooooooan

gbooaod

Me
% %, 10
© o oo oo
\ I
Me , MeO ) , N , NN BsU
o
L
N .
0oooooo
O0000000000000000000000O00oO0OoOooooo
Oo0o0ooQ0
oo000000O0O0O0O0O0O0O0O0OoOoOoOoao 20
ooooo
o o TS
t-Bu C’ ©/
30
Ph &E\)J:U COzEt
Ooooooo
o00000000000000O0O0O0O0O0O0O0O0O0O0O0OOOoOOao
O0o0OoOoQ
0000000000000 0O0O0O0OOao
OooOoQ
&LL MeO L‘a '=,L CH,
oo Y ooret o
| - O/ 40
. .
co b4 2 OMe ] N H] ,3:5:*:0 -
O0O0O0OoQ
O00000000000000000000000000Oooooo
oooooo
O0000000000000000000000000000000000000000
OooOoQ
Ooooooo
00000000000 00000000000000,00,0000000000000
O0O000O0O0O0O0OO 50



(71) JP 5591714 B2 2014.9.17

oooDoo
oooobooooooobooooobooooobobooooobood
ooooao

Me
%,
%, % S
O oo

oooooao
gbobooooobobobobooobooboboboooobobo
ugboogood

gooboooooobOoooobooooboboooo,0bog00boOoOoOoOon
goooao

OMe

mﬁ GO/ Jogr Q@’“

ugboogood
ooobOoooobooocoooooboooobooooobooOoooooDon
goboooog
gbobooooobooboboboooboboboboooonn

Ooo0o0ogao
MeO 5, CHy
[ N
e0 , NF , OMe | N , JBEU i
Ooooogood
0000000000000 ooo o ooo o ooooooooao
OoOoogogao

ugboooooooobooboboobooor oo



(72) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooad

Me
' ‘
3 5 5 3 .
Q/<j Poaleglogrven
F,C £y
BEU U . 10

ooogodg
go0oooogoouofboocgoouogoooo oo oo o oo oo oooao
ooogood
Oo0oo0ooooooooooooooor oo
Ooo00ogao
2 NN g W

20
OoOoogogao
Jgooooogooogoogoboggoo oo ooooogao
ooogood
gooooooooooogoooouooo oo
OoOogooao

Me
% CoE
% % & % %
CTE O
£

gbooooao

ubdooboouoouoboboboboouobuobobobooooboba

oooooao

gboooooooobgobobobonor oboboboboobooooboobobobao
ugbdobooooooboobuoboboboooobuobobobooobooooobogann 40
oooooao

gbooboooooooobgoboboboor obbobobobobooooobobobao
gboobooooooobooboboboooobooboobobooboooooboobobaa
oooboooooooocooooboobooo

oooooao

gboooooooobooboboobooor oo



(73) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooad

\%b
HNC>_/ Pho ot
BLU H :

ooOoooao
godooooooooooooooouoooooooooooooOon0oao
oOooooad
goddooooooooooooooob0 oobooboooboobobobbooboooon
ooooooao 10
oooooad
goddooooooooooooooob0 ooboobooobooobooboboooboooon
oooooooao
oooooao
goodooooooooooooooonb0 ooooobooobooobobobboooooon
oooooooao
oooooao
godo0ooooooboooboooooooOor oo
Oooogoao
Me 20
. %, . F 3
%, %,
o JOANO1 o L
EtO , Me , Me , F , F , H R
F;C %
v
oOooooad
Oododoooooooooo" oo0ooooooooboooboobooboboooooon 30
ooooooao
oooooad
god0ooooooboooboooooooOo:r oo
ooo0ooao

>
/

N
E@(E Eaxj/k
N . &
& N sru
godoooogad

goooooooooDoogo” oo oooDo oo oooDoooooDoooooao 40
gooooooadg

gbooood
uybooooooooboboboooor oo



OO ooooooogogogogoooao
OoOooooooooooooao
OO0 0o ooooggoooao
Oooooooogogogoooao
Oooooooooogogoooao

OoooooooooooooDooogogooao
Oooooooooooooooooogoogooao
OO0 OoDooo0oU0oooDooUogUUooDoogogooao
OoooooooooooooDooogogooao
Oooooooooooooooooogogogooao
Ooooooooooooooooooogooao

O
O
O

[

O
O

gd

O

O
O
O
]
O
O

(74)

O
O
O
[
O
O
OJ
O
O
O

JP 5591714 B2 2014.9.17

]
O

]

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

OO0 oooooogooQgg

OO0 oooooooooooogogoo

Oooooooooooooooooogoogooao

e s e s e e ey e s [ [ |
OO0 ooooQo0 oo oooo0o oo oo oo ooooggog
oo Oo0ooooo0o0 oo oo o o0 oo oo o0 ooDoooggg

OoooooooDooooooooooogoogooogog

Ooooooo0ooooooooDoooogogooao

Ooooooo0oooooo0oooooogogogooao

Oo0oooooooooooogoogdg

g
g
O
O
g
u
O
g
g
O
g

Ooooooooooooooooooogooao

O
O

O

O

O
P
0

g
u

(75)

JP 5591714 B2 2014.9.17

oboobooooo” obobooooboboboobooobooan

ooooon

obooooboo”oboboooobobobobooobonn

gbooboooogorobobooooboboboboooobognn

uobooobor oobooooo " oobobooooao
g oooobooboobobooboooooboboboboon

ugboooaood

00000000’ 00000
,00 ,0

O
OJ
O
O
O
O
O
O
OJ
O

oboobooooooobooboa

ogooao
ugoaao

O O
O O
O O
O O
0O O
|
O O
O O
O O
O O

ooboao
agoaao

O O
O O
O O
O O
0O O
O O
O O
O O
O g
O O

gbobooboooooooboboboo
JLA0000000000000000C00000A0O

gd
oo

ogdod

O

O

O

ooobooooobooooao
ooooao

oU" 00oooooond

ugbooogoboobobao

oboooobooboobao

oboooobooboobao

oboooobobobo

oooooooobooog

10

20

30

40

50



OOo0ooooo
OOoo0ooooo
O 0O0ooooaog
O Ooo0ooooaog
OOoooooao
O Ooo0oo0oooao

OoOo0ooooooo oo ooo oo ooDoooogoooooogdg
Ooo0ooooooo0 oo ooo o0 oDoDoooo0ooooogodg

Oooo0oo0oogod

O oo oooDooooooogoogo

Oo0oooooo0 oo ooo oo oDooogoggogooooogdg
Ooo0oooooo0 oo oo o0 oDoDooooooooogdg
OooooooooooooooooDooooooooodg

OO0 ooooogogoo

O

(76) JP 5591714 B2 2014.9.17

uobobooooobooboobobooooobooboboboooobonn
ooooooooao

goobooooobooocooooo,jobooo0oooboooooobooan
uyboooooobooboobaoabad

gboobooooobobobobooonn

.h J ¥ -
ReSNR PERVAVE o

BE. HE. RE

AFg—L2
gboobooooooboao
ugbobooooobooboobobooooobooboboboooobonn
goobooooooboooo,0boooooooooo,0b00000a0n
gooooo,g0oooooobooogooooan
ooobooooobooocooooboooobooooan
oooboooooboocoooooooao
gbooboooooooboboboboooonn
uboobooooobobooboboooooboboboboooobann
ooooooooobooooooooooan
gbobooooooobobobobooogobobo
oooboooooooOoooboooooooboooobobooboooooao

10

20

30



) JP 5591714 B2 2014.9.17

goooao
Rl“
E R™ R '7'1
R™ ‘711 /©/ | 'E‘ R ‘?2‘ Q/
: ’ R", , R“r Rlll
Rlu ’z'z
A oy Y os
R"l /©/ C[N 10
R" R"' : R" +Bu =
[ E] E)
: R0~ -
E. E_ F. E' R™O '1
U Rl"o
R , , OR"' , RI"O ,
OR.”
OR"I
e e o S
OR™ R™O
ORm
‘ei mn R"‘O m
COR .,zL OR
&0 &
COR" | R"0,C OR... OR"
OR"' E
R"lo
oo @/“L@@/‘.N\w@
R"O , R"O , N NSNS 30
saeyies
|
Efaa‘:U
gooooad
goooooouoooooo™ ooobuoobooboobooboobobooooodd
ooooao
oooooad
goododooooooooodoooooooao 40
goooao
/@/”k
i-Bu )
oooooad
oo obouoobuoobuooboboooa
oooooao

gooboboooooboooooboooOoooboooo,bbogz00o0obOoboO0O,004z000
gboobooooooboobooboboobooooobooboboobooon 50



gbooooao
ooooooooooooooan
goooao

gbooood
ugbooboooooboobooabado
ooobooooooon
goboooog
gbooboooooboobooaobaoado
ooooooooooooooan
goboboooooboboboo
gbooooao
ugbooogooobobooaobaado
oooobooooooboooooao
goooao

1

D’ %‘ Rfﬂfi©/

% F
U R".O
R‘" Rl"o

Rlll

(78) JP 5591714 B2 2014.9.17

oooooOoooobooooboooooboooooan

godoooodoob,0dzgboboodgoooodoan

O
O
O
O
OJ

gooboo,0d0z000000,005000
goooooooobooooooooooao
gooooao

(]
[
O
O
(]

gdoooodoob,0dzgbooodd,boogdon

R“l
R'" Rlll

Iﬁ{;r @/ G@*

R"'O ORm
Rmo ‘21

@ &0 e o

Rnl

T Y
R"O
COR™ ©/ | R"0, c/©/ OR" . OR" \©/

Rlll

% RO %
R"'o’©/ :©/

Rluo

[ogieoaiogiog

o,

gboooood
goboooooooooaor

gboooobobobobobooooobobobao

10

20

30

40

50



(79) JP 5591714 B2 2014.9.17

ooooDao
oooooao

uooboooooobOoooobooooobbooooobood
ooooDao

Me
LY
%, Y
C oo

10
N/j/%‘
P
oooooad
goddodododdooobouooboob oo oooooooooao
ogooooad
gooboooooobooooboooooboooo,bbog0o0booOoOoOon
ooooao
20
/©/ CMe
@”@ Begr I; o
t-Bu
ph L BEU CO,Et
ogooooad 30
oo0oooooooooboofbo b b0 oooooooa
oooooad
goooooooobooobouoobooboooooooooaa
goooad
Q/ %
Meo/g O/ EU@&;U
40
oooooad
goodoooouoooooboooboobooboboooooooooao
oooooao
goddooooooodoooooooooobooob0ooboob oo boDooooOoon
gooooad
ogooooao
gfddooooooooooooooon0 ooooboooboobooboooooOood
goooooan
ogooooad
0o0ooooobooboib o000 oooooDoboDooDoboooooOoan 50



ey e e e e e s e

Ooo0oooooo o0 oo oo o0 oD oD oo oo0ooDoD oo oo o0oooQgodg
o000 ooogg4QdooDoDoUUUUUUoDooDUUUoooDoogUUoUooooogd
Oo0ooooooooooo oo oo ooUoo oo oDoooogooooogdg
Ooo0oooooo0o0 oo ooo oD oo ooooDoDoDoooooooogodg
Ooooooooo0ooooo oo oo oooooDoooooooooOodg

OoooooooooooogoQgg
OO0 o0DoDoogogogogoooogogdg
Oo0oooooogooooogogg
Oo0oooooooooooogoQgdg

g
O
O
g
u
O
g
g
O
g
g
u
O
g
g

(80) JP 5591714 B2 2014.9.17

goobOooooobooOooooobooooooobooooooao

ooobOooooobooOoooooobooooooboooooooDoao

ooooOooooobooOooooooboooooooocooooboao

goobooodoooooogoooooooooooo,obgdoongd

JLOJ000000000O0OCO00O0O0O0OCOOODOO

O
O

ooo
ooo

ooo
ooao

gbobobooooobooboboobooooobobooba
goo

gbobooooooo,gbooouoboobobobooonn

gbobobooooobooboboobooooobobooba

10

20

30

40



OoOooooooooooooo0oDooooooDooogogoao
OoOooooooooooooo0oDoooooooooogogoao

Zz-X

OoOoooogoano

Oo0ooooooooooooooooogoaog

Oooooo4ooooooUoDoDoDoooogoDooogogoao
OoOoooooooooooo0ooooooooooogogoao
OooooooooooooooDoooooooooogoogoao

Ooooo "Ooogooood

O

(81)

A

Z

EBRERVALF

—_——————
)J\/R W BN R

AL 3

ugboobooooooad

O
O
O
O
O
O

Ooooogogooao
OoooooOoogoao
Ooooo-gogoao
Ooooogogogoao
OoooooQgogooao
Oooo0oooogoogooao
OO0oOo0oooogd
OoOoo0oooogod
OoOoo0ooood
OoOoo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oood
I B [
OOoo0oooogd
OoOoo0oooogod
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooog

O oOooo

O 0Oooo

O O0Ooo

O 0Oooo

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

O
O

|

O

JP 5591714 B2 2014.9.17

ooobOooooooOooooboooooboooooooao

oooooobooboo,00ooooooobooo,0ob0O000o
SsS2Ooooooocooooooooao
goobooooooooooao
ooono

10

20

30



(82) JP 5591714 B2 2014.9.17

goooaon
R
O
o &Y S Y
o R"D/ Wea
S DY O
SEYSUL s g &
F
S e oS
OR™
r % E
Q oo ot Ot
@f & COZR;'; | 1 R"O @;/ X
R"O
CO,R" ©/ ,Rmoch©/ | S Ore \©/
OR"

Y R % &
Wegivoalivalooaioat ool
LY

oooooad

godooooooooooo" ooooooooobooobooobobboooooon
ooogoao 40
oooooao

pooooooooooooooooooaadd

Ooo00o0oao

t—Bu‘: .

ooOoooao

gboobooooobooboboboooboobobao
oooooo 50



Oo0oooooooooooogogg
OoooooooooooogoQgg
OO0 o0DoDoogogogogoooogogdg
Oo0oooooogooooogogg
Oo0oooooooooooogoQgdg

OoOooooooQgoao

O 0Oooo

O
O
O
O
O
O
O
O

(83)

ood
oogd

gono

gono

gono
gono
uo

gono

O O

0O O

O O

[ |

,00 50
oooo

gooao

oooao

JP 5591714 B2 2014.9.17

000D0D0,00,000

OO

gbooooooobogan

gboooooooogan

000D0D0,00,000
00000000000

000D0D0,00,000

10



(84) JP 5591714 B2 2014.9.17

ogoodonoao
Realoaice ¢’ o~ >
s R™ > R a ’
R™ R" &
s S CANP
et P
E , \©/ ,RO OR*  R"O
ORr™
OR"
A [sal otk s ol ol
Q/E‘ CO,R™ R"0 5"/ OR" %
R"O
CO,R" ©/ RO C’©/ \©/ , OR™ \©/ ,
OR"

% R 5 %
%
ocr

oooooo

0000000000000 0000000000000 O0O0O0O0O0O0O0O0O0OOO0
ooooo

oooooo 40
0000000000000 000O0O0O0O0DO0DOoDOoOoOoOoOaO



(85) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooad

Me
%
% 2
T O o

gpboooog
ugboobooooobooboobobooboobobobooooboobao
uboogood

gooboooooobOooooboooooboboooo,bbogzo0bOOO0OOn
ooooao

MeO ‘%- OMe
MeO

%
% %
O e ot &
kY
'\ Q/
Ph/©/,;f5ck ,

1 COsEt

ugboogood
goobOooooobooocooboobooboooobooooobooOoooooDon
gboooaog
ugbobooooobooboboboouobobobooboooonb

goood
.711 MeO L‘e_ CHs

oy @/ (U‘v- % %
Me( ,I/ , OMe ,\N , ,;BJ:U:@/,
gooooad
oooooooooooob b oo o000 ooooogoao
oooooad
godoooooooooooooooon oboobUoobUoobbUooOobboooooOood
goooogoodd
oooooao
gooboooobooocooooobooooboog,0bo0ooooo” oobooogad
gooooooooooooooooobooboobooboobooboooooodd
ooooao
oooooad
oo oboob oo oo b oo bbb ooboooog
ooooooooooan
oooooad
o000 oo b0 oo b oo b oo oo oOoooOood



e e e ey e e e I B
[ e Ry e [ I B
e s e e e ey e e e
e e Ry e e I B

Ooo0oooooooooooo0Doooooo0ooDoooogogoooao
Oo0oooooooooooo0oooooooooooogogoooao

™
X

goof
oood

O O

Oooooooooooaoo
Oooooooooooao

O

O
O
OJ

W
O
|

N
(|
|
(|

O

O O

O O
O O
O O

u o

O

O

O

0

O

O

BBERIVAVE

_.__*

BE. B, BE

AU 4

gbooooboobooan

(86)

gooooa

JP

5591714 B2 2014.9.17

goad

gooood

gooood

gooood

oooao

oooao

oooao

gboo,gbooouoboboaobdobooond

10

20

30

40

50



OoooooooooooooDoDoogogooooaog
OoooooooooooooDooooooooaono
OO0 ODoo40o0U0ooDoDooUgUooDoDoogooooaog
Oo0ooOoooooDooooooDooogogooooaog
OoooooooooooooDooogogooooaog
Ooooooooooooooooooooooao

Ooooogogoao
OoOoo0oooogd
OooOoo0ooood
OO0oo0oooogd
OoOoo0oooogd
OoOoo0ooogod
OoOoo0ooood

O
O
O
O
O
O
O

|

(87)

gbobobooooobooboboooooobobobao

uooboooo,0ooooob0O00ooaos,o
s, O0d0oooocooooooooan
u
O
goboooag

O 0Ooo0ooo
O 0Oo0ooao
O 0Oo0ooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O 0Oo0ooOoo
O 0Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0ooOoao
O O0OoOooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
OO oo

O oOooo

O
O
O
O

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

JP 5591714 B2 2014.9.17

OO

oo

go

oo

oo

o0

10

20



(88) JP 5591714 B2 2014.9.17

Ooo00oao
R
% - -
R™ % [j"l" é/ﬁi £>/ R™ %
© R , SR | R
R" R™ % 5
e y
£ OR™
v . R o:@/ R---o]ij/‘a
F/©/ ©/ , \©/ ’R"'O OR"  R"O ‘,
OR™
%
0 &/ﬁ /O/“L R"O % % 2
& CO,R™ \(©}L R"O % Iy %
Q/ 3 AP @’
COR" ©/ ’R“'OZC’©/ © L L

E s s 5

ORIII

OR™
o K A v R % 5
OO Do oot
LY
%  Ph % %,
O Croot e

gboooaog

ugboooooooobogogo” obooooboboboobooboooboobobobada
goooao

gpboooog

gbobooooobooboobobooooboooboao

40



gboooad

e

gpboooog
gobooar > 0o
ugboogood
goooooogd
gbooaod

%

OO0 oooooo0 oo ooo o0 oo oogoQgoo
OO0 ooooo o0 oo ooo o0 oo ooogoQgoo
e e e ey e e sy Y Y

ooo
00000
ooo
00000
,000,0

O
oono

OooooooogogQgooao
O
O

Ooooooooooodg

OooOoo0ooogogao
O
O

O

,000 ,0
ooooo
ooo

ooooo
,000,0

gooao

oooao

gooao

oooao

500 50

oooo

oooao

oono

oooao
ooono

oooo
500 50
oooo

0oooo
500 50

O

O
O
O
O
O
O
O
O
O

(89)

JP 5591714 B2 2014.9.17

ugbobooooobooboboboog

,00500
00000

obooo

,00500

gooao
oooo

googoo

gooao

,000,0,00 40

,00,00
00000
oooo0o

,00500
oooao

gooao
gooao
oooo

gooano

,00 50
o000

gooo

gooao

gooao

,00 50
0Dooo

,00 50

10

20

30



(90) JP 5591714 B2 2014.9.17

Ooo00oao
AT
R™ R™
o O o ¢
L v % :
Boalocalt e op S A
'?11 F R™O ‘z‘g ORrR"™ “5‘_
F’©/©/ \©/,RO OR"  R"O ,
OR"™
S5 o
" R™O
OR™
©/L‘a COZR:; . R"O @/ OR™ X
R"O
CO,R™ ©/ , R"'020/©/ , OR'" , OR™ \©/

es jsvaiogeogivalogie

st o
%, HO %

gbooooao 40
ugbooogooooobooo” " oboooobobobooboobooobouobobobaa
goooao

gboooaog

gbobooooobooboboboooboboboboooonn



(91) JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooad

Me
2,
A, % %,
T o ooy
.Y

FLU N 10

oooooao
oooobooooooooooooboooobooooooooooDo
oooooo
ooobOooooooOocoooobooooobbooooobooo
goooao

CHs

oo o T ord .
O/‘a phm/©/ - D;a :]Q/ pné,z

O Rm
-] El
T “°“\©’5"
£U
oooooog 30
0000000000000 O0O0O0O0O0O0OO0DO0oOoDOoOoOoooooooo
Ooooooo

gooboboodoobboooobooooooooogi,0bd,dpo0z0000000
gboooaod

BogoaegitSovales
O/m php/ - /@/x :j@/ phé;a

40

o

k]

gboooood
ugboobooooobooboobobooboobobobooooboobao 50



gbooooao

ooooO0OO0OO0O0O0O0O0oOoooooob0OO0oO0oOoooog,ob0gz0000000
ooooDoo

<3

ey s e e ey e sy ) [y

" . Me0\©/"$_ .

(92)

%
5 p/ %
oy

[y e Ry e sy [ A [y o

Ny R e [y I A

Oo0ooooo0oUoooooo oo oDoooUoooooDoDooooooDoogQgogao

e [ [

OO0 oo oooo0 oo ooo o0 oo oogQgoo

oo

O

a

gd
ood

o
ood

o
oo

O
DDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDD

R
R

Rlll

JP 5591714 B2 2014.9.17

%
Ph

CH;

R!Il

&8

gooood

gooood

ooooood

o

oooao

oooao

oooano

20

30

40

50



Ooooooo0ooooooooooggg
Ooooooo0ooooooooooQgdg
OO0 O0Dooo0o40ooooooUogooooogdg
Ooooooo0ooooooooooggg
Ooooooo0oooooooooogQgdg
Oo0oooooo0oooooooooooQgdg

™
<

(93) JP 5591714 B2 2014.9.17

uobobooooobooboobobooooobooboboboooobonn

gbobooooobooboboboooooboboboboooboobonb

gbobooooobooboboboooooboobobobobooobonn

gbobooooobooobooboboooooobooboboboboooobonn

gooboooooobOooooooooooobooooooooboooooao

ooobOooooobooocooooo,joboboo0ooobooooooboon

oooboooooooOocooooboobooo

. NS H
e DDA
MOCN il ZIN\H/OR
ROH. B, B O
AFx—AhL5

Oo0oooooooooooo0ooDooo4gogoooog
Ooo0oooooooooooooooooooooo-g
OO0 0DoDoo0gUoooDoDooUdoooDooog4dgoooodg
Oo0ooDooo0oooooooooooo4goooodg
Oo0ooooooooooo0oooooogoooog
Oo0oooooooooooo0ooooooooood

Oo0ooooogogogao

O

oooooooooaon
gboboooooboobobobooooobobobobobooobonn
ooobOoooooboooo,0oooobooocoobo,0b0coooonoan
oooooo,j0ooo0ooooboooooon
gboboooooboobooboboobooao
ooooboooooooboOoooooboooooooao
ooooooooooaon

gbooboooooboobobobooonn a
ooobooooobooOocooooboobooo OO OO
gboobooooobobobobooonn
oooboooooooOocooooboobooo 00 OO
gboboooooboobobobooonn
ugbooboooouobooboboooonn uno uo
oooboooooooOoooooboobood
ugboobooooobooboboooonn uno uo
ooobooooobooOocooooboobooo

gbooboooboooooboooad

40

50



(94) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbooooao
RIN

R---Ua, ) /@/’a, é/a E;/ R“\@jk \Qﬁ

R'" R™

5\
L Rk j@’ 3
R" , R"'D/ " R t-Bu/©/ : ©/©/ ;

\ E R"O %, OR™ .
e T e
F/©/ ©/ , \©/ ,R ° OR" |, R"O ,

ORnl

A 5O e
©}a & D’ 7‘/©/ Rmo©,a B

COZRN ’ Rmo C OR™ OR'"

OR"' OR™

heogogliboaloaloon
Pt er o
Boaiscaco s

gbooood
ugbooogooooobooo” " oboooobobobooboobooobouobobobaa
goooao

goboooog

gbobooooobooboboboooboooboao

gboooaog

40

50



Ooooooo0ooooogogooao
Oooooooooooogooao
OO0 OoDooo4dooooogodJgogooao

ooo
ooooao
000

ooooao
,000,0

uono

O Ooogoo
O Ooo0oooao

ooo
,000,0
ooooo
ooo

ooooo
,000,0

oooao

gooao

500 50

goaoao

oooo
500 50
0Dooo

oooao
500 50

O
O
O
O
OJ
O
O
O

(95)

o

O
O

O
OJ
O

,00 50
oooo

ogoaoaao

,00 50
oooo
0oooo

L0 0 50
ooo0Oo

JP

O
OJ
O
O
O

5591714 B2 2014.9.17

,00 50
000D
000D
,00 50
0000
O

,00 50

10



(96) JP 5591714 B2 2014.9.17

o ST Y
R 3
O Y e
T s R-.-OD;LL G
Iotisgh salo o g
o /@/ 5"/“1 /@/E R-"oU /@/

RI“O

U ©’ oo O”

oo o

gbooood

ugbooogooooobooo” " oboooobobobooboobooobouobobobaa

goooao
goboooog
gbobooooobooboboboooboboboboooonn

40



gbooooao

Me
%,
%, Y 5 % T\
? ,Meo/@/ ,R'"/O/ ,©/ @/ ,Uﬁi

OOoooooo0oooooo4oooooo oD oo oooDUoooDoDoooooDoDooogoooao
OoOoooooo0oooooo00 oo ooo0o o0 oo oooooooDoDooo0oooDooogoooao
e A s e s e e e ) e e Y o
Oo0o0ooooo0ooooo4ooooUoo U0 oDoDoooUoU oo oDoDoogoDoDooogogoooao

Ooo0ooooooooooooOoooww
Ooooocooooooogogoooao
O
O

—z
\< /i

O o0oooOoDoooo0 oo ooo o0 oo oogoQgoo

s

3k U

O
O

Oo0ooOooooooooooooododboOdsg
O
O

O
O

00,0

o7

JP 5591714 B2 2014.9.17

10

20

30

40

50



oood
ooo
ogoao
goo
uod
ooao
goo
uond
ooo
goof
oood
uod
i—X
O

0

O

O

O

0

OoOOoooooo0ooooooo0 oo oooo0ooDoDoooooooogdg
Oooooooo0oooooo0 oo oooooooDooooooooodg

N I o A [
Ooooooo0ooooooo0 oo ooo oo oDooooooooogdg

Ooooooo0oooooooooodg
Oooooooooooooooood

Ooooooooooogooogoo

Oooooogogooooaog
Oooooooooooaoo
Oooooooooooao

oo ooooooQgooooo
Ooooooooogoooo
OO0 oooooogogoo

T

O Ooo0oooogod
OoOoo0ooood
OoOoo0ooood
O O0Oo0oooogod
OOoooood
OoOoo0ooood
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O O0ooo
O 0O oo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0O oo

O
O
O
O
O
O
O

O

O oOooo

O
O
O
O
O

OooOoo0ooood
OO0oo0oooogd
OoOoo0oooogd
OoOoo0ooogod

oogoao

oooao
oooo

oooao

good

|

|

RI‘

p

O
g
u
O
g
g
O

O O

(98) JP 5591714 B2 2014.9.17

goobOooooobooOooooobooooooobooooooao

ooobOooooobooOoooooobooooooboooooooDoao
ooooboooooo

ooooOooooobooOooooooboooooooocooooboao

000000000000
EBSRUALE N -
: Z/
Ea, BE. BE
OJp
A F— L 1
oooao

gbobobooooobooboboooooobobobao

uooboooo,0o0oooo0oooOoooo,00c0o0o00an
s,<O0d0oooocoooooogooab
ugbdoboboooboobobobooboooouobuobaoba
ooobOooooobooOoooooobooooooboooooooDoao
goboboobooooobobobobooooobobobao
uroooooooop,r bboboboooooooooo
ooooooooooooooooooooooooor o

gbooboooboobooboboboooobooboboboooooDao

ooo
goo

O O

oooooao

O Oooo
O
O
O
O
O
O

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

oooooao

ooobOooooobooOoooooobooooooboooooooDoao

ooooOooooobooOooooooooooooooooboao

ugbdoboboooobooboboboobooouobuobaobada

10

20

40

50



(99) JP 5591714 B2 2014.9.17

gooooooooobobobobboooooooooooao
opoooog
gboboooooooboboboooboooao
ogooooao
R"
R ‘ILL
R™ "’L /@/2 'Z"L Rlll\@/az ﬁ
\©/ ,Rm i Rm
=0 '1'1-
e o .Y
R /©/ @1
R™ Rm , R™ , 1-Bu , i ,
F ) Rmo ‘ZQL ORm
'?'L 'TZL F ‘,ZL Rmo '!at
egcaavats
F , , , ORm , Rmo ,
OR™
OR™
LLLL n
S & o °©’ D/
OR™ RO
"?'L COZR"' R"'O OR™
S o T wﬁj
COR" _R"O,C : OR™ OR™
OR™

% RO % % B NG
Neghiboaloaloof U o
oo O

ogooooao
O00o00ooooooOoo* ! 000000000000 o0ooo0ooo0ooooooOoao
ooooano

gooooao

goooooooobbobbobbooooooad

ogooooao

MeO : ]

ogooooao

ugbooboooooboboboboooboobobao

10

20

30

40

50



gbooooao
ooooooaod
gboooo

@
| z
>

gboooaog
gbooooaoan
oooooao
gboooon
gbooogoan
oooooo
goooooaod
gboooad
ugboogood
ooooooaod
gboooon
gboooaod
ooooooao
gboooon
gbooooan
ugboogood
goooooaod
gboooon

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

(100)

O

O

O

[ |

O

,00 50

ogooao

oooao

,00 50

,00 50
oooao

,00 50

JP 5591714 B2 2014.9.17

gooao

gooao

,00 50
o000

,00 50

10

20



(101) JP 5591714 B2 2014.9.17

godoooogad
y R™ . R\Q/"Q
R" R"
U @/ o
v L N R---OI;;Q o
F.
OR"

%, om
&
Qf CO,R™ R™0 éf OR™ N

R"O
CO,R™ ©/ _R"O c’©/ OR--' . OR" \©/
OR™

% oA 3

Beghbosles oToro
%

O/ Q/N JBEU l/Nj/

oooooog

0000000000 O0O0O0” O00O000O00o0O0oO0O0ooOOoOoooOooooooO
oooon

oooooo 40
0000000000000 O0oO0OoDOoOo0OoooOoooOoooOoon

oooooao

MeO : )

oooooao

gboobooooobooboboboooboobobao
oooooo 50



(102) JP 5591714 B2 2014.9.17

gooboooooobooooobooooooboooo,0bgz0o0oooaod
gbooooao

©
c 2.
W

gpboooog

ugbooboooooboboboboooboobobao

ugboogood

uoooboooooobooooobooooO0o’ booo" boooooOobOobooOooboOooo 10
gboobooooooobgobobobooooboboboboobooooboobobobao
ugboobooooobouoboboboobooooboboboboobooooboobobobaa
oooboooooobooooobooooooboobooooobobooooboboooobooo
gobooog

gboooaod

ooooooooboocoobooooon0’ coooobooao



(103) JP 5591714 B2 2014.9.17

gbooooao

R'III

ORIIl R“l

2
D/ ”U t:r"“ Cr“

R"I

R...D’ [esiaes
F . 'F . F\Q/K F \ ©,‘g \
F F
F’©/ ) \©/ F ,@F, F ,F:©/ ,
" o S et

COR"

@/“ Q/ oot ©/ CJ@/

R'"OZC\©/ /O/ @,’a F\©/ /@/ ©/’a

gbooodogoa gooobobobdooooobuoboboboaooodo

yBEU

OO oOooo
O Oooooaog
O ooooaogo

O

ubooooboboobobaoa’ ao

O Oooooaog
O Ooo0oooao

&

goooad
gboooad
ooooao
gbooood

ugboboooobooboboobooao

O 0o oo

gobobooooooogb bobobooooobooboboboboo

10

20

30

40

50



(104) JP

goooooooad
ogooooao
0o0ooooo0boobo oo oooo0 oooooooooao
oo obooooooboooboobooboOoan
goooooodd
oooooao
gododooooodooooouooooobD oboobooboo
goooooodd
ogooooao
gododoooooooooooooooo” oboobooboao
gooooad
ogooooad
ooooooooooboobobobooooor oo
oooooao
i
"
a

I ey ey ey
e e e e e e e ) e e s e Y
e s e e e e e e ) ey
e s e e v

g
O
O
g
u
O
g
g
O
g
g
u
O
O
0
O
O
0
O
O
O
0
O
O
O
O
O

gboboboooooboobobobooogoobgnob
JLA0000000000000000C00000A0O
ugboogood

OOo0oooooo0D oo ooo oo oo ooo oD ooDoDoogogogogooao

5591714 B2 2014.9.17

20

40

50



I e e ey e ey e [ Iy
Iy e ey e ey ey [ Iy
e s e e e ) e e s Y [ Y
e s e e e e ) ey e Y [y
Iy e e ey e ey ey [ Iy o
oo oooooo0 oo oo o o0 o0 oD oo o0oo0ooD oD oo o0oo0oo0ooogogooo

gboooog

BERRUAF

JP 5591714 B2 2014.9.17

gboooooboobobobooobonn

o,00b0oo0oooooocooooboon

gono

N RII

R, BE. BE

AR L1

gboboooooboobobobooooboobobooad

oooano

10

20

30

40



(106) JP 5591714 B2 2014.9.17

gooooad
.
©/ v, RN
O
o oY &Y
R" R" %
VR AN D’ 3
e Y o g
R"O S OR™
oo Y
, OR™ , R"O ,
o

{EV o D/ iegses

OR™
PG 0"
R"O
COR" ©/ ,R'"ozc’©/ , OR" | OR" \©/
OR"'

RIHO

NeganealiogeoNiogion
o e, O

gboooaod

ooooooooboood
gooboboodooo,0ogzgoboood,0bgz00oooboooooooocoooboodd
gooao

ubo’ oogoo” bobobooooao

40



gbooooao

Ooooooo0ooooogogooao
Oooooooooooogooao

(107) JP 5591714 B2 2014.9.17

RIII

— OR"'HIL ©/ N R" X R" %
R‘"O/Q/ \©/ ©/ RY \©/ R™

Rlll

RIII

sgesioNegivglon

/@)a R"'
R
SN S oo ‘*‘ﬁjh E
F
F@/’U, F ,©\/F, F =F:©/’
. X CFs
TU-‘f%\ﬁ/@/ ,R'"HN/©/ ,F3c\©/“%’ @)ﬁs UE’ UE’

Rl"

. /O/ @)a R %

COsz

%
R"'ozc’©/

o, % “a Ac
Wﬂ@@mmwf

%

Ooo0ooogo
O 0oo0oogoo

OoOooo0oogoood

Oooooodgogooao

Ooooooo0ooooogooao

O O

Ooooooogodg

O 0ooo

OO0 oooooggogo
Oo0ooooogoQgogoo
OoOooooooQgoogoao
OO0 oooooggogog
OO0 oooooggogoo
Ooo0ooooogogQgoogoo

O

O OO0Oo0ooood
OOoo0ooood
O Oooowo

O
O

ooobOooooobooocoobooobooooobooooooao

0

gboboooooobooboo

O

O

O

O O

oooobOo0oooboooooooboboOoooobon
oooooooogh”
uybooboooboooooboboaobanb

g
ugbooboooooboobobobooobobobao

goobooooooobooooooon

uboobooooobooboboboooboboabada
oooboocooobooooonn

40

50



(108) JP 5591714 B2 2014.9.17

ood
oooano
oooao
oo

ugbooboooooooboobabaado
oo

X

gpboooog
ugboobooooobooboobobooboobobobooooboobao
uboogood

oooboooooobooooooooooan

gbooooog

]
O
O
O
O
O
O
O
]
O
O
OJ

gooooooooboOoooooboooooao
goooooooao

I R [ |
I [ |
R [
o0 oogogdg

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

O

10

o
_,.;

20

O 0Oooo

goooocoooooooooobooboooobooooboboooobooo
ooocooooOoOoOoooooooooo,0o0z000o0oooooooaon

ugbobooobooobooboboboooooboobao

%

gboooaod

gooboooooooOocooobooooobooo

oooooao
gooobooooooboooooboooooboogoo,.bbogz0o0ooood
gbooooao

%

gbooooao
uboobooooobobobooboooboboabada
oooooao

gbooboooooboboboboooboor oboboooono

O OoOooooooood
OoOooooooood
O 0D oogogoooogod
OO ooogooooood
O oODooooooood

O 0Oo0oo0godg
O
O
O
O
O

30

40



RI“

R™
gooaod

ooono
oooano
ogooao
ooono

Rl!l

O o0ooogod
I I B [ |

i

2

Ooooooooooo0ooooooggoao
Ooooo0ooooo o ooooogogoo
;UEDDDDDDDDDDDDDDDDDD
OoOooooooooooooooggoao
OoOooo0ooDooooooooogQgoo
Oooooooooooooooogoao

o~

R"l

O

Oooooooooooaog
Oooooooooooao
OO0 oDoDoogooooaog
Oooooogooooaog
Oooooooooooaog
OOoo0ooooogoao

(109)

JP 5591714 B2 2014.9.17

gbooboboooboobooboboooooobobaodao

gooobocooooocooor

O
O
O

g o

ud

O

go” oooooooan

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

Oooooooo0ooooo0o o0 oo ooo0o o0 oD oooo0ooooDoooo0oooDooogoQgoao
e s e e e e e e e e s Y [
OoOOooooooooooo0UoooDooUo0DUoDoDoooooDoooDoooooooDoooggogoao
Ooooooooooooo0 o0 oDoDooo0D oo oooo0ooooDoooo0oooDooogogQgoao

O o0Oooo

Ooooooooogooao
OO0 ooDoooggogoao
Oooooooggooao
OooooooogooQgooao

g
O
O
g
u
O
g
g
O
g
g

Ooo0oooooo o0 oo ooo0 o0 oD oooo0o oo oooo0oooooogoQgogoo

O
O

O
O

O
O

0
0

0
0

0
0

(110)

JP 5591714 B2 2014.9.17

oooooOooooboooobooobooobooooo

ubooooboboboobooooboboabaoado

oooooooobooooao

O
O
O
O
O
O
O

uboobooobooboboboooobooboaobaoao

ooobooooobooooao

O
OJ
O
O
O

gooboooooooooooooogooboooob,bonsgd
Jd00000000000b00b00o0obubabaa

g
U

O
O
O
OJ
O

ogoo

O

O

0

goo

O

O

O

goo

O

O

O

gbobooooboooooboboboo

0

od

s, 0o0oooooooooboooaod

gbobobooooboobobobooao
ugbobooooboobobooaodo

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

) e e A A A

e s e e e [ e s Y Iy

e s

ey ) ) R e [y ey Iy

Oo0oooogodQgoooao
OoooooQgoooao
Oo0ooooOogoooaoo
OO0 oooogodQgoooao
OooooogoQgoooao
Oo0ooooQgoooao
OooooogooOoooaobo
Oo0oooogogQgoooao
OoooooodQgooao

OO0ooDoo0ooooooUooooDoogoggoooodg

OOo0ooooo0ooooooooooogogooao

OO0 oooooggogoooao
OoooooogoQooooo
Oooooooogooooao
OO0 ooDoogQgoooao
OO0 ooooogogQgoooo
OoooooooQooooao
OooooooogooOoooao
OooooooggQgoooao
Ooooooo<*T 40ooooao

Oo0ooooooooooooooooogooao

OO0 o0DoDoogdgUooDoooggooooogogogoao

OOo0ooooo0ooooooooooogogooao

Oo0ooooooooooooooooogooao

Ooo0ooooooooooooooooogogooao

OOo0ooDoooooooo4ogooooogogogoao

OOo0oooooo0ooooooooooogooao

Oo0ooooooooooooooooogooao

Oooooooogooooao
OO0 ooDoog4Qgoooao
OoooooogogQgoooo

OooooooQgooao

OO0 o0DoDooggUooDoDooggooooogogogoao

I [ i

OOo0oooogodogoao

Oooooooooooogogogoooao

Oooooodgooao

(111) JP 5591714 B2 2014.9.17

O’ 0o0ooOoo0oooboooooooocooooao
gboboooooboobobobooooobognn
uboooobooboobobobooooobgann
oooooOooooboooooooocooooao
gboboooooboobobobobooobognn
uboboooboobooboboboooooboan
oooooOooobOoupOOOoOoOOOCOOO0OD0OO
gbooboooooobooboboboooobgnon
ubooboooooboobobobooooobgoan
uboobooooobobobobooooobgaan
oooooOooooboooooooobocooooao
obooboooooboobobobooooobonn
ugbobooobooboobobobooooobgnn
oooooOooooboooooooocooooao
gboboooooboobobobooooobgno
gboboooooboobobobooooobgan
oooooOoooobooooooooooooao
oooooOooooboooooooobocooooao
ood,000000oooooooooooooan
uboooooj,obooocobobaobann
oooooOoooooboooooooobocooooao
obooboooooboobobobooooobonn
gooooag

gb0r o0’ bobobooooboobobada
oooooOooooboooooooocooooao
oooooOooooboooooooobocooooao
obooboooooboobobobooooobonn
ugboobooobooboobobobooooobgann
SsS<O0oooooocooobooooboooo
gboobooooobooboboboooobgno
uboboooboobooboboboooooboan
oooooOoooobooooooooooooao
gboobooooooobobobooooobgno
oboooogan

obooboooooboobobobooooobonn
ugboboooobooboobobobooooobgaan
oooooOooooboooooooocooooao
gboboooooboobobobooooobgno
gboboooooboobobobooooobgan
oooooOoooboupOOOOoOOOCOOO0OD0OO
oooooOooooboooooooobocooooao
uobobooooobooboboboooooboan
uboooobooboobobobooooobgann
oooooOooooboooooooocooooao

10

20

30

40

50



s e s [ Y Iy

ey ) R [ e Ry Iy

e s e e e e e e e e s Y [
OoOOooooooooooo0UoooDooUo0DUoDoDoooooDoooDoooooooDoooggogoao
Ooooooooooooo0 o0 oDoDooo0D oo oooo0ooooDoooo0oooDooogogQgoao

Ooooooodgooao

Ooooogooogogoodg

OO0 o oooooggog
oo o ooooogoQgog
oo ooooooogog
OO0 ooooooggog
OO0 oooooogogg
oo oooooogooQgog
OO0 oo oooggg
OO0 o ooooogogog
oo oooooogoQgg
Ooooooooogodg
OO0 ooooooggog

O

OoOoo0ooogogogao
OoooooQgogoao
OoooooOoogao
OOo0ooogo-gogao
OooooQgogao
Ooo0oooQogogoao
OooOooooOoogoao
OoOoooogogogao
Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogoao
OOo0ooogogogao
OoooooQgogoao
Ooo0oooQgogoao
OooOooooOooOgao
Ooooogogogao
Ooo0ooooQgogoao
OoooooOoogoao
OOo0o0ooogogogao
Ooo0oooQgogoao
Ooo0oooQoogoao
OO0 ooogo-gogaog
Ooooogogao
Ooo0oooQgogoao
OoooooOoogoao

OOoo0ooodg
OoOoo0ooodg
I B B
OO0Oo0ooodg
OoOoo0ooodg
OoOoo0oood

o0

Ooooooooooooooooooooooodg

OOooooggdg
OooooogoQgQg
s [ [ |
Ooooooggdg
OooooogQgQg
OoOoo0oooogoQgd
OOoooogogdg
OooooogogQg
OooooogooQgQg
I [y |
OOooooggdg
OooooogoQgoQg
OoOoo0ooooQgQd
OoOooooggdg
OooooogoQg™g
Ooo0ooogoQgQg
OO0 oooogogdg
OoOoooooggQg
OooooogoQg™g
I [ |
OOooooggdg
OooooogoQgQg
Ooo0ooogoQgQg
OO0 o0oooogogdg

OO0Oo0ood
OoOoo0ood
Oo0Oo0ood
OO0Oo0ood
Oo0Oo0oodg
Oo0Oo0ood

O
O
O

a
O
O
t
u
O
O
a
O
g

O

O
O
O
O
O
O

0
O
0
0
0
0

OoOooooaog
O0Ooo0oooao

(112)

O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

JP 5591714 B2 2014.9.17

oooooODoooobDoooooDoon
oooooOocoobobOoooooboood
ooobooOocoooboOooooobood
oooooDoooobooooooboood
oooooocooobooooooood
oooooOocoooboOooooobooon

s,0o0ooooooooobooooooboogoooban
gboooobooboboobooobooboboboon
oooooocoooooo, ,00b000O0O0bDbO00On
gbooooobooboboboooobDgoboboboon
JAdJ0000000000000000000O0CO0O00O0O0O00O0O0O0C0O00O0
Jadb000o0gbougboboboouoouobuoboboooobuobobobooboodd
toooobooooooooooobOobooooboboOooobbooooboodg
gboooobooboboood

ogogn
ooooobOooooooooooboooooooboooooao
s,0o0ooooboooobooooboooooooboooon

gbooooboboboobooobobobobooooonodd
ooon

O

ooon
oooobOoooooboooooooboooooooboooooao
L, 00ooooooooboooooooooooooDboon
oooooboooooobooooooobooooooboooooobooo
oooooOocooobo,00ob0oo0ooobooooooboon
ooobobOocooobOoooobood

oo

o0

O

O

O

uoad

uood

oogn

O

O

O

uod

O O

O0Ooo0oooogod
OoOoo0ooood
OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOoo0ooood
OOoo0oood
Oo0Ooo0Ooood
O0Ooo0oooogod
OoOoooood
I o [ o

gboooobooboboobd

S<OOooooooocooooooooao
ogoon

OOoooooggQg
OooooogQgoQg
I [y |
Ooooooggdg
OooooogQgQg
OoOoo0oooogoQgd

uno

gooooooooboooooooboooooobooooobobbooood
ooz, 000000000 Cb0cO0o0oo0oboOoocOooboboocoooboodO

10

20

30

40

50



OooooooooooooQgog
OO0 o0DoDoogogogogoooogogdg
Oo0oooooogooooogogg

O

=000 O0oOoco4o0ooDoooo0oooooogoQgog

uno
o
oo
ano
00
oo
oono

OOoooood
O OooOgoooo
O 0Ooo0oooo
O 0Oo0ooOooao

OO0Oo0oooogod

OOoo0ooood

OOoo0oo0oood

X.; Anderson, K. W.

OoooooooooooQgog

O

O0Ooo0oooao
OOoo0oooaog
OoOoo0ooooo
O0Ooo0ooao
OO0Oo0oooog
OoOoo0oooaog
OoOoo0oooao
I B
OoOoo0oooaog
OoOoo0oooo
I B
O0Oo0oooog
OoOooooaog
O0Ooo0oooao
O0Oo0Ooo0ooao.o
OoOooooaog
OoOoo0oooo
O0Ooo0oo0ooao
OOoo0oooog
OoOooooog
O0Ooo0oo0ooao
O0Oo0oooog
OoOoo0oooaog
OoOoo0oooo
O0Ooo0oooao
OOoo0oooog
OoOoo0ooooo
O0Ooo0ooao
O0Ooo0oooog
OoOoo0oooaog
OoOoo0oooao
I B
OoOoo0oooaog

g
O
g
g
u

O
U
t
U

g
u

g
u

O
4

a
u

a
u

g
u

g
u

(Aldrich Chemical
ooooooooao
ocooooooooao

O

O O o0gooao
O 0Ooo0goooo
O 0Ooo0oooo
O 0Oo0oooao
O O0Oo0oooogod
OOoo0ooood
OoO0oo0oo0oood

O

em. Soc. 2003, 125,
A.; Buchwald, S. L.
P.; Bucwhald, S. L. J. Am. Chem. Soc. 2008, 130, 27540

ors, B.
O

OO0 oooooQgoooo
Ooooooogooao
OO0 oDoooo4gQgogogooao
OO0 ooooogogoooo
oo oooooQgoooo
Ooooooooogoogooo

O

cH0ODO0O0O0O0OO

O

oooooo
gooooooooao
ooooooooao

OO0 ooooogogoo

oo oooooogogooo
OO0 oooooogoQgo-g
O oD oooogogog
oo oooogogog
oo ooooQgogoo
Oooooooogoogoo
O oo ooogogog
oo ooooogogoo
O Ooo0ooooao

O O0Oo0ooooaog

O Ooo0ooooaog

O 0Ooo0ooo

O 0Ooo0ooo

O

; Zim, D.; Jiang,
6653; Anderson, K.
Angew. Chem.

O

O

a
u

g
u

g
U

Co.)O
aoao
uaoog

O Oo0gooo
O Ooo0goooo
O 0Ooo0oooo

0

O Ooooo
O Ooooo
O O0Oo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooOoo
O OooOooo
O Ooooo
O Ooooo
OO oOooo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooao
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O Ooooo

O

Int.

(113)

u
O
g
g
O
g
oo
L.

OO0Ooo0oooogod
OOoo0ooood

; Klapers, A.; Buchwald, S.
W.; Tundel, R. E.;
Ed. 2006, 45, 6523; Biscoe, M. R.; F

O 0Oo0oo0ooao
O O oQgooo
O 0Ooo0oooo
OoOoo0ooood
OO0 ooogod
OO0Oo0ooood

O

O

O

JP 5591714 B2 2014.9.17

OoOoo0oooo
I B

O Ooooo
O Ooo0ooo

,2d000000fdoo0ofooo0ooooooooU0oooUoooooooooooooOod
oooo0o,000000000000000O0DO0Oo0Oo0oOD0DO0DO0OoOoDDUOOOO
0000000000000 o0o0oooDDOoO0lfalAesar)D0D0O0O0O0OOOOOOO0
000000 (Parkway Scientific) U D OO OO0OODODOOO(CCI America)l 00O O
0000000000000 Q000ODDDODO0O00O0O0O0OO0D0ODOOaDOaD((synquest Labs,
nc)H)00000DDOODOD0DODODODODODO0ODDOOOO0ODOoODODOO0oOoDoDoODoDOooOooDoDoDOod

ooooao
ooooao
ooooao
ooooao
0000

ooooao
0 O Huang,
L. J. Am. Ch
Ikawa, T.; Altman, R.

O 0Oo0oooo
O 0Oo0ooOooao
O OoQgooo
O 0Ooo0oooo
OOoo0oo0oood
O O0O0o0ooood
OOoooood

ogoogao

lopoooo®™ 0000000000000 O0O0DO0OO0OODODOO
oooooOoooobooooboooooooooan
lDooDOooDOoOoDO0O0sd0DODDODODODODOD

oo
13

O 0Oo0ooooaog
O Ooo0ooooaoo
O OoOo0oo0oooao
O O0Oo0ooooaog
O Ooo0ooooaog
O Oo0o0ooooao
O O0o0ooooaog

0oooO0oO0ooooooon
0oooO0oO0oooooooan
lopoooooooooao

0000000 oooooDn
OoooO0oOooooooon
0o0o0o0O0O0o0oooooaon
O O (Atlantic Microlabs In

goooocoooooooao

10

20

30

40



(114) JP 5591714 B2 2014.9.17

ogooooao
OMe OMe MgBr O ome O one
F mBuli i-Pr. FPr 1) -78 °CHHRE MeO i 1)nBuli  MeO PCy,
—_ | |+ ———— iPr FPr —————— iPr LPr
@ 78°C © ' 2) Iy @ 2) CIPCy, O
OMe OMe i-Pr
-Pr -Pr
(BrettPhos)
ogooooao
goooooboboob bbbt oooooobobobobboobood
gooooobooobooobooboboobbooboooboooDbooboboo
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gooooobooobooobo0obobooboDboUob0ooUoboUooDboUobboo
gobbdpwbOoOoo0oboooDbOo0obbOo0obb0oUob0ooUoboUooDboUobboo
goooooooobb oo oooooooooobboobod
goooooobobobob bbb uoooooobobobbbboboo
goboooobooobooobo0oboboobboUobooUoboUooDboUobboo
0o0oooooooobb oo oooooooooobboobood
goooooboboob bbbt oooooobobobobboobood
goooooboouobooobo0oboboobboUobtooUoboUooDboUobboo
0o0oooooooboib oo oooooDooDoDoDbobooobooan
gooooooboob bbbt oooooooboobbboobod
goooooobobooob bbb uouooooobobobobbbboboo
goboboboobooobooobo0obboobboboUobto0ooUoboUooDboUobboo
goobooodooobooooooooooboooobooo,ob,00o0o0booo0od
ugbooooooboobobooouobobobobobooobobobo,bobOonn
goboooobooobooobo0oboboobboUobooUoboUooDboUobboo
0o0oooooooboib oo oooooDooDoDoDbobooobooan
gooooooboob bbb ooooooooobobboobood
000000000000 00000000000000000 NMR (300 MHz, CDCl 5
) 3 :07.07 (s, 2H), 6.90 (d, J = 9.0 Hz, 1H), 6.81 (d, J = 9.0 Hz, 1H), 3.90 (s

, 3H), 3.67 (s, 3H), 2.98 (septet, J = 7.0 Hz, 1H), 2.39 (septet, J = 7.0 Hz, 2H

), 1.33 (d, J = 7.0 Hz, 6H), 1.20 (d, 7.0 Hz, 6H), 1.02 (d, J = 7.0 Hz, 6H) ppm.
0 *3C NMR (75 MHz, CDCl3) & : 152.7, 152.5, 148.4, 145.9, 136.4, 136.1, 121.0, 1
10.3, 109.4, 96.6, 57.0, 55.8, 34.3, 31.1, 24.8, 24.3, 23.9 ppm.0 IR (neat, cm™*

): 2957, 2865, 1567, 1460, 1428, 1257, 1032, 755. Anal. Calcd. for C,3H5,10,: C,
59.23; H, 6.70.0 Found: C, 59.23; H, 6.720
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0000000000000 O000000000000000000000000000
0000000000000 000M NMR (300 MHz, CDClZ) & :06.96 (s, 2H), 6.85
(d, J = 9.0 Hz, 1H), 6.78 (d, J = 9.0 Hz, 1H), 3.82 (s, 3H), 3.56 (s, 3H), 2.93

(septet, J = 7.0 Hz, 1H), 2.42 (septet, J = 7.0 Hz, 2H), 2.19 (m, 2H), 1.82 - 1.
60 (m, 8H), 1.41 - 0.90 (m, 12H), 1.31 (d, J = 7.0 Hz, 6H), 1.16 (d, J = 7.0 Hz,
6H), 0.92 (d, J = 7.0 Hz, 6H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl;) & :00 156.5, 156.5,
152.5, 152.4, 147.1, 146.2, 146.1, 139.5, 139.0, 132.9, 132.8, 127.0, 126.6, 120
.4, 120.3, 110.9, 108.8, 55.3, 54.9, 54.8, 36.9, 36.7, 34.0, 33.3, 32.9, 31.2, 3

1.0, 30.7, 28.2, 28.1, 27.9, 27.7, 26.7, 25.3, 24.2, 23. 8 ppm (U U OO DO OO
O0000000000000).03P NMR (121 MHz, CDCl3) & :0 -1.62 ppm.0 O IR (
neat, cm™1): 3378, 2849, 1654, 1654, 1457, 1423, 1384, 1249, 1053.0 Anal. Calcd.
for C5gHs50,P: C, 78.32; H, 9.95.0 Found: C, 78.44; H, 10.090
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6 :07.36 (s, 5H), 7.15 (s, 2H), 2.99 (septet, J = 7.0 Hz, 1H), 2.44 (s, 3H), 2.

35-2.14 (m, 11H), 1.98 (s, 2H), 1.80-1.44 (m, 14H), 1.39-1.04 (m, 22H), 0.91 (d,
J = 6.5 Hz, 6H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl;) & : 150.9, 145.8, 145.4, 144.6, 1
40.0, 138.5, 135.8, 135.6, 135.5, 135.5, 128.6, 124.3, 40.2, 39.9, 35.4, 35.2, 3
4.5, 30.7, 29.5, 27.8, 27.7, 27.4, 27.2, 25.9, 25.0, 24.6, 21.2, 20.8, 17.7, 17.
3ppm (000000000000 O0O0O000O0O00O0O0).Y 3P NVMR (121 MHz, CDCIy)

0 :0 16.33 ppmO
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7.14 (d, J = 7.5 Hz, 1H), 7.04 (m, 5H), 6.82 (d, J = 7.5 Hz, 1H), 6.37 (t, J =
2.5 Hz, 2H), 5.40 (s, 1H), 2.33 (s, 3H), 2.27 (s, 3H) ppm.0 13C NMR (75 MHz, CDC
13) 6 :0142.4, 141.1, 136.9, 134.4, 131.2, 125.6, 123.3, 122.3, 119.9, 119.8, 1
18.5, 110.0, 21.5, 17.8 ppm.0O IR (neat, cm™1): 3386, 2920, 1519, 1310, 1072, 829
, 726.0 Anal. Calcd. for C;gH;gN,:- C, 82.41; H, 6.92.0 Found: C, 82.03; H, 7.03
O
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0000000000000 0000000000000000000000000000
0000000000000 000000000000000000000000000
0000000000000 0000O000O00O0O000O000O000O00000000
000000000000 000D0O000O000000000000000 NMR (300
MHz, CDCl) & :09.44 (s, 1H), 7.99 (d, J = 8.0 Hz, 1H), 7.30 (t, J = 7.5 Hz, 1H
), 7.21 (m, 2H), 7.07 (m, 3H), 6.73 (t, J = 7.5 Hz, 1H), 4.37 (g, J = 7.5 Hz, 2H

), 1.42 (t, J = 7.5 Hz, 3H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl;) & :00 168.8, 161.3, 158
.1, 148.8, 136.9, 136.9, 134.4, 131.9, 125.4, 125.3, 117.1, 116.5, 116.2, 113.6,
112.0, 60.9, 14.6 ppm.0 IR (neat, cm 1): 3316, 2982, 1683, 1583, 1513, 1455, 12

60, 1233, 1082, 749.0 Anal. Calcd. for C,gH,,FNO,: C, 69.49; H, 5.44._0 Found: C,
70.14; H, 5.640
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(300 MHz, CDClg) & :06.99 (m, 4H), 6.22 (s, 2H), 5.57 (s, 1H), 3.80 (s, 3H), 3
.78 (s, 6H) ppm.0O 13C NMR (75 MHz, CDClg) & :0 159.7, 156.5, 154.1, 140.5, 139.6
, 132.5, 120.4, 120.3, 116.4, 116.1, 95.2, 61.3, 56.2 ppm.0 IR (neat, cm~1): 336
0, 2937, 1597, 1499, 1454, 1216, 1129, 1007, 785.0 Anal. Calcd. for C,cH,oFNO4:
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C, 64.97; H, 5.82.0 Found: C, 65.24; H, 6.000
opDoooao
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0000000000000 D000000000000000000000000HNMR
(300 MHz, CDCl3) & :07.96 (d, J = 9.0 Hz, 2H), 7.41 (d, J = 7.0 Hz, 1H), 7.09
(d, J = 9.0 Hz, 2H), 6.97 (m, 3H), 6.42 (s, 1H), 4.35 (q, J = 7.0 Hz, 2H), 3.87

(s, 3H), 1.39 (t, J = 7.0 Hz, 3H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl3) & :0 166.8, 149.
7, 147.7, 131.6, 130.8, 122.4, 121.7, 121.0, 117.9, 115.4, 111.1, 60.7, 55.8, 14
.7 ppm.O IR (neat, cm™1): 3354, 2979, 1704, 1593, 1526, 1276, 1175, 1105, 1027,
746 .0 Sapountzis, I.; Knochel, P. J. Am. Chem. Soc. 2002, 124, 93900
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0000000000000 O000000000000000000000000000
000 ™ NMR (300 MHz, CDClg) & 0 7.90 (d, J = 9.0 Hz, 2H), 7.59 (m 4H), 7.45 (
t, J = 7.0 Hz, 2H), 7.35 (t, J = 7.0 Hz, 1H), 7.25 (d, J = 9.0 Hz, 2H), 7.05 (d,

J = 9.0 Hz, 2H), 6.35 (s 1H), 2.55 (s, 3H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl3) & :0 1
96.8, 148.4, 140.7, 140.2, 136.2, 130.9, 129.3, 129.1, 128.4, 127.3, 127.0, 120.
9, 114.9, 26.5 ppm.0 IR (neat, cm™*): 3324, 1656, 1586, 1524, 1487, 1339, 1278,
1178, 827, 7630
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0000000O00000000000000000000000p 000000000
000,00,00000000000000000000000000000000000
0000000000000 000000000000000000000000000
000000000000 0000000000000000000000000000
00000O00O000000000000000000000000000000000
00000000000 0000Y NMR (300 MHz, CDCl) & :07.81 (s, 1H), 7.71 (d
,J =7.0 Hz, 1H), 7.49 (d, J = 8.5 Hz, 2H), 7.36 (m, 2H), 7.07 (d, J = 8.5 Hz,

2H), 6.13 (s 1H), 4.38 (q, J = 7.0 Hz, 2H), 1.39 (t, J = 7.0 Hz, 3H) ppm.O 3C N

MR (75 MHz, CDCl3) o6 :0 166.7, 146.3, 141.8, 132.1, 130.1, 129.8, 127.1, 127.0,
127.0, 126.9, 126.6, 123.8, 123.8, 123.0, 122.6, 122.2, 120.6, 116.0, 61.5, 14.5
ppm.0 IR (neat, cm™1): 3358, 1701, 1620, 1543, 1333, 1158, 1108, 1070, 751.0 An

al. Calcd. for C,gH;,F30,N: C, 62.13; H, 4.56.0 Found: C, 61.97; H, 4.460
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tinelli, J. R.; Buchwald, S. L. J. Am. Chem. Soc. 2008, 130, 2754.0 Ritter, T.;

Stanek, K.; Larrosa, l.; Carreira, E. M. Org. Lett. 2004, 6, 1513.0 Fujikawa, N.
; Ohta, T.; Yamaguchi, T.; Fukuda, T.; Ishibashi, F.; lwao, M. Tetrahedron 2006,
62, 5940
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0000000000000 NMR (300 MHz, CDCly) & :0 7.98 (m, 1H), 7.89 (s, 1H

), 7.47 (m, 2H), 4.35 (g, J = 7.0 Hz, 2H), 3.16 (s, 3H), 1.37 (t, J = 7.0 Hz, 3H
) ppm.0O *3C NMR (75 MHz, CDCl3) & : 165.3, 149.3, 132.9, 130.3, 128.7, 126.9, 12
3.2, 61.8, 37.8, 14.5 ppm. IR (neat, cm‘l): 1721, 1384, 1369 1268, 1194, 1168, 1
098, 936, 840, 7980
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000D00000D0000000000000000 NMR (400 MHz, CDClL) & : 6.80
(dt, J = 9.0, 2.3 Hz, 2H), 6.59 (dt, J = 9.0, 2.3 Hz, 2H), 3.76 (s, 3H), 3.46 (

bs, 1H), 2.81 (s, 3H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl3) & : 152.2, 143.9, 115.1, 113
.8, 56.1, 31.8 ppm.0O Ali, H. 1.; Tomita, K.; Akaho, E.; Kambara, H.; Miura, S.;
Hayakawa, H.; Ashida, N.; Kawashima, Y.; Yamagishi, T.; lkeya, H.; Yoneda, F.; N
agamatsu, T. Bioorg. Med. Chem. 2007, 15, 2420
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o000 oo b0 oo b oo b oo oo oOoooOood
00000000000 0000000000000000000O0YH NMR (400 MHz, CDC
1) 6 : 5.89 (t, J = 2.2 Hz, 1H), 5.80 (t, J = 2.2 Hz, 2H), 3.76 (s, 7H), 2.81 (
s, 3H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl;) & : 161.9, 151.5, 91.4, 89.7, 55.3, 30.9 pp
m.O Brown, F. J.; Bernstein, P. R.; Cronk, L. A.; Dosset, D. L.; Hebbel, K. C.:
Maduskuie, T. P.; Shapiro, H. S.; Vacek, E. P.; Yee, Y. K.; Willard, A. K.; Krel
I, R. D.; Snyder, D. W. J. Med. Chem. 1989, 32, 8070
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0000000000000 O00 NMR (400 MHz, CDCl) & - 8.02 (d, J = 2.9, 1H),

7.95 (dd, J = 4.7, 1.3, 1H), 7.09 (dd, J = 8.3, 4.7, 1H), 6.86 (ddd, J = 8.2, 2
.9, 1.3, 1H), 3.79 (bs, 1H), 2.85 (d, J = 5.1, 3H) ppm. *3C NMR (75 MHz, CDCls)
0 - 145.3, 138.9, 136.0, 123.9, 118.2, 30.5 ppm.0 Watanabe, T.; Tanaka, Y.; Seki
ya, K.; Akita, Y.; Ohta, A. Synthesis 1980, 390
gooooao
oooo0ooDoOOO0O0o0oUOoOoooooOoO0DODDODO0DO00DU0OO0O0oOoDUoDoODoOoODoODDODOoOoOoOg
oooooao

L
x N(H)Me

gboooaod

ooooooooobooooobooooooboobooboooobooboooobooooobooo
gobooboooooogoobgoboboboooooboboboboboooobDobobao
gbooooooobooboobobobooooboobobobooboooooboobobao
ugbdoodooooobouobobobooboboooboboboboobooobouobobobaa
goobobooooobooo,ob,00o0oboocoooboocoooboooooboog
00000000000000000O00 NMR (400 MHz, CDCl3) & : 8.62 (dd, J =

4.2, 1.7 Hz, 1H), 7.94 (d, J = 8.3 Hz, 1H), 7.88 (d, J = 9.1 Hz, 1H), 7.26 (dd,
J=8.3, 4.2 Hz, 1H), 7.09 (dd, J = 9.1, 2.6 Hz, 1H), 6.68 (d, J = 2.6 Hz, 1H),
4.19 (bs, 1H), 2.93 (s, 3H) ppm.0 3C NMR (75 MHz, CDCly) & : 147.4, 146.1, 143.
3, 133.9, 130.3, 130.2, 121.5, 102.4, 30.8 ppmd
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4 (d, J = 9.0 Hz, 2H), 6.62 (d, J = 9.0 Hz, 2H), 3.78 (s, 3H), 3.40 (s, 1H), 3.0
9 (t, J = 7.0 Hz, 2H), 1.64 (pentet, J = 7.5 Hz, 2H), 1.42 (m, 6H), 0.97 (t, J =

7.0 Hz, 3H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDClg) & :0 152.2, 143.2, 115.1, 114.2, 56.0
, 45.3, 32.0, 30.0, 27.2, 23.0, 14.4 ppm.0 IR (neat, cm~1):0 3394, 2929, 2857, 2
831, 1513, 1466, 1237, 1180, 1040, 819. 5200
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0000000000 00000000000000 NMR (300 MHz, CDClL) & :0 7.6
3 - 7.52 (m, 5H), 7.06 (d, J = 9.0 Hz, 2H), 6.81 (d, J = 9.0 Hz, 2H), 4.46 (s, 2
H), 4.05 (s, 1H), 3.92 (s, 3H) ppm.0 23C NMR (75 MHz, CDClg) & :0 152.6, 143.1,
140.5, 129.2, 128.1, 127.7, 115.4, 114.6, 56.1, 49.5 ppm.0 IR (neat, cm™1):0 341

4, 3029, 2832, 1513, 1453, 1235, 1036, 820, 743, 698. Anal. Calcd. for C,,H,-NO:
C, 78.84; H, 7.09.0 Found: C, 78.61; H, 7.100
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0000000000000 O000000000000000000000000000
000D00000D0000000000000 NMR (300 MHz, CDClg) & 0 7.33 (t, J
= 7.5 Hz, 2H), 6.85 (t, J = 7.5 Hz, 1H), 6.74 (d, J = 7.5 Hz, 2H), 3.70 (s, 1H),

3.23 (t, J = 7.0 Hz, 2H), 1.74 (pentet, J = 7.0 Hz, 2H), 1.51 (m, 6H), 1.09 (t,
J = 7.0 Hz, 3H) ppm.O *3C NMR (75 MHz, CDCl3) 6 : ppmO 148.9, 129.6, 117.4, 113
.0, 44.4, 32.1, 29.9, 27.3, 23.1, 14.5.0 IR (neat, cm~1):0 3412, 2956, 2928, 160
3, 1507, 1321, 1259, 748, 692. Anal. Calcd. for C;,H;oN: C, 81.30; H, 10.80.0 Fo
und: C, 81.37; H, 10.730
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000000000000000000000 NMR (300 MHz, CDCl) & :07.69 - 7.
61 (m, 5H), 7.53 (t, J = 7.5 Hz, 2H),0 7.09 (t, J = 7.5 Hz, 1H), 6.92 (d, J = 7.

5 Hz, 2H), 4.57 (s, 2H), 4.22 (s, 1H) ppm.0 *3C NMR (75 MHz, CDCl;) & :0 148.8,

140.2, 129.9, 129.3, 128.1, 127.8, 118.1, 113.5, 48.7 ppm.0 IR (neat, cm™1):0 34
19, 3052, 3026, 2841, 1603, 1506, 1453, 1325, 750, 693. Anal. Calcd. for C,gH, N
- C, 85.21; H, 7.15.0 Found: C, 85.04; H, 7.150

oooooo

0000000000000 000000000000000000000000000
O

10

20

30

40



O

Ooooooogdg
W N[O OoOoOoQOoQgod

(125) JP 5591714 B2 2014.9.17

oboooad

@EN(H)Hex
Me

00000000 U0o0oooOooUooDooOoUoooDoOooooao
Oo0o0ooDoOooUoooDoOooooDooOooooDooOooooan
O0oo0ooo0oooooooooooooooooo,0d

0000000 U0oooO0oUoDoooUoooDooOooooao
Oo0o0oDoOooUoooDoOoooUooDoooUoooDooOooooao
D000000D000D00O00™ NMR (300 MHz, CDCl3) & :

33 (t, J =7.5Hz, 1H), 7.25 (d, J = 7.5 Hz, 1H), 6.83 (m, 2H), 3.61 (s, 1H)
.33 (¢, J =7.0 Hz, 2H), 2.32 (s, 3H), 1.85 (septet, J = 7.0 Hz, 2H), 1.58 (m
6H), 1.14 (t, J = 7.0 Hz, 3H) ppm.O *3C NMR (75 MHz, CDCl;) & :00 146.8, 130.4,
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127.6, 122.0, 117.0, 110.0, 44.4, 32.2, 30.0, 27.4, 23.2, 17.9, 14.5 ppm.O IR (
neat, cm~1):0 3430, 2956, 2924, 2856, 1607, 1514, 1473, 1317, 1260, 745. Anal. C
alcd. for C,3H,;N: C, 81.61; H, 11.06.0 Found: C, 81.81; H, 11.020O
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14 NMR (300 MHz, CDClg) & :0 7.38 (t, J = 8.0 Hz, 1H), 7.22 (d, J = 8.0 Hz, 1H
7.16 (m, 3H), 7.08 (d, J = 8.0 Hz, 1H), 6.95 (d, J = 8.0 Hz, 1H), 5.53 (s, 1H
2.39 (s, 3H), 2.28 (s, 3H) ppm.0 23C NMR (75 MHz, CDCl) & :0 145.5, 139.8, 1
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37.1, 132.6, 132.2, 131.8, 131.8, 131.4, 130.1, 130.0, 127.5, 126.4, 124.9, 124.

95

124.8, 122.8, 122.1, 122.0, 119.2, 119.1, 116.3, 116.3, 112.8, 21.4, 17.7 ppm

.0 IR (neat, cm 1):0 3391, 3021, 2924, 1613, 1485, 1337, 1165, 1124, 787, 699. A
nal. Calcd. for C;gH;,F5N: C, 67.91; H, 5.32.0 Found: C, 68.02; H, 5.310
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TH NMR (300 MHz, CDClZ) & :0 7.10 (m, 3H), 6.95 (m, 3H), 6.72 (d, J = 7.

Hz, 1H), 5.26 (s, 1H), 4.09 (g, J = 7.0 Hz, 2H), 2.33 (s, 3H), 2.29 (s, 3H), 1

.51 (t, J = 7.0 Hz, 3H) ppm.0O 13C NMR (75 MHz, CDClg) & :0 154.7, 143.5, 136.8,

136.5, 130.9, 122.5, 121.0, 116.1, 116.1, 115.6, 64.1, 21.6, 17.7, 15.3 ppm.O IR
(neat, cm~1):0 3402, 2978, 2923, 1511, 1478, 1292, 1238, 1117, 1049, 798. Anal.
Calcd. for C,gH,oNO: C, 79.63; H, 7.94.0 Found: C, 79.70; H, 8.010

oooooQ

0000000000000 O000000000000000000000000000
0000000000

Dooooo

H
o
MeO F

Oooooogogao
OoOoo0ooood
OO0Ooo0ooood
OOoo0ooood

O

MeQ’ :

O 0Ooo0oooo

O

O
tooooboooooobooooooboboopb0DbOOCO0OO0OODOOOODODOO
gbotbpobOobobobooobobobobooooboboboboo
ubooouoboobobooouobuoboboboooobooboboobooo
o,00b0o000ooooboocooobooooooboooooooboboooooDoon
gboooogooboooboobooooobgoboboboooobobobobooo
ubooooboobobooboooboboboboooobooboboobooao

H NMR (300 MHz, CDCl;) & :0 7.03 - 6.86 (m, 8H), 5.41 (s, 1H), 3.81 (s, 3H)
ppm. QO 13C¢ NMR (75 MHz, CDCl3) & :0O 159.0, 155.8, 155.2, 141.4, 136.8, 121.4, 11

8.0, 117.9, 116.2, 115.9, 115.0, 55.8 ppm.O IR (neat, cm~1):0 3391, 3007, 1508,
1314, 1243, 1221, 1027, 814, 772, 591. Anal. Calcd. for C,3H,,FNO: C, 71.87; H,

5.57.0 Found: C, 71.89; H, 5.620
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O *H NMR (300 MHz, CDCl3) & :00 6.95 (m, 4H), 6.84 (m, 4H), 5.34 (s, 1H), 4.01
(9, J = 7.0 Hz, 2H), 3.80 (s, 3H), 1.43 (t, J = 7.0 Hz, 3H) ppm.0O *3C NMR (75 MH
z, CDCIl3) 6 :0 154.4, 153.8, 138.2, 138.1, 119.8, 119.7, 115.7, 114.9, 64.1, 55.
9, 15.3 ppm.0 IR (neat, cm~*):0 3421, 2983, 2956, 1513, 1298, 1253, 1116, 1052, 10
1037, 814. Anal. Calcd. for C;5H,,NO,: C, 74.05; H, 7.04.0 Found: C, 73.95; H, 7
.060
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TH NMR (300 MHz, CDCl3) & :0 7.11 (m, 3H), 6.96 (m, 3H), 6.75 (d, J = 7.5 Hz, 1H 30
), 5.27 (s, 1H), 3.88 (s, 3H), 2.33 (s, 3H), 2.30 (s, 3H) ppm.O 3C NMR (75 MHz,
cbCl;) & :0 155.3, 143.5, 136.8, 136.7, 131.0, 122.7, 122.5, 121.1, 116.2, 115.

0, 55.9, 21.7, 17.7 ppm.0 IR (neat, cm~1):0 3400, 2921, 1579, 1511, 1463, 1292,

, 1037, 828, 800. Anal. Calcd. for C,gH,,NO: C, 79.26; H, 7.54.0 Found: C, 7

H, 7.590
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0001 NMR (300 MHz, CDC
Hz, 2H), 6.68 (d, J = 7.0 Hz
ppm.0 13C NMR (75 MHz, CDCl3) &

IR (neat, cm~1):0 3407, 3050, 29

O0Oo0oooog
O Ooooo
OoOoo0oooao
O Ooo0ooOoao

1179, 749, 693. Anal. Calcd. for C,gHooN
H, 8.480
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58 (s, 1H), 3.11 (s, 1H), 2.
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oo,00, 000000000000
00000000000 NMR (30

52 (d, J = 8.0 Hz, 2H), 6.46 (t, J
92 (d, J = 11.5 Hz, 2H), 2.82 (t,
= 6.0 Hz, 2H), 2.41 (t, J = 10 Hz, 2H), 1.64 (m, 3H), 1.02 (m 2H) ppm.0 3C NM
(75 MHz, DMSO) & :0J 149.8, 129.5, 115.8, 112.5, 50.0, 46.5, 36.2, 31.7 ppm.0O I
(neat, cm™1):0 3326, 2919, 1602, 1509, 1427, 1325, 1263, 749, 6940
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000000 ™ NMR (300 MHz, CDCl3) & :0 7.27 (t, J = 7.5 Hz, 4H), 7.08 (s, 4H),

7.00 (d, J = 8.0 Hz, 4H), 6.90 (t, J = 7.5 Hz, 2H), 5.59 (s, 2H) ppm.0O 13C NMR

(75 MHz, CDCl3) & :00 144.7, 137.4, 129.6, 121.2, 120.2, 116.5 ppm.O IR (neat, cm
-1)-0 3389, 1601, 1512, 1496, 1382, 1313, 1271, 820, 742, 695. Anal. Calcd. for
CigH16N>- C, 83.04; H, 6.19.0 Found: C, 82.81; H, 6.2200
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75-6.79 (m, 1H - minor, 1H - major), 4.33 (s, 3H - minor), 3.79 (s, 3H -major),
3.59 (s, 3H - minor), 3.33 (s, 3H - major), 3.00-3.08 (m, 1H - major), 2.88-2.92
(m, 1H - major), 2.72-2.82 (m, 2H - major), 2.46-2.53 (m, 2H - major), 2.32-2.3
7 (m, 2H -minor), 1.50-1.90 (m, major and minor), 1.05-1.45 (m), 0.75-0.90 (m, 1
2H - major and minor), 0.55-0.65 (m, 2H - minor); 3P NMR (162 MHz, CD,Cl,, O O
0oooooo) d44.9 (minor), 36.9 (major)d 40
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.02 (s, 2H - minor), 6.82-6.92 (m, major and minor), 6.76-6.82 (m, 1H - m

1H - major), 4.29 (s, 3H - minor), 3.79 (s, 3H -major), 3.59 (s, 3H - mino
34 (s, 3H - major), 2.96-3.03 (m, 1H - major), 2.88-2.95 (m, 1H - major),
2.71-2.80 (m, 2H - major), 2.46-2.53 (m, 2H - major), 2.32-2.37 (m, 2H -minor),
1.50-1.90 (m, major and minor), 1.08-1.45 (m), 0.78-0.92 (m, major and minor), O
.55-0.65 (m, 2H - minor); 3P NMR (162 MHz, CD,Cl,, 00 DO OO OO0 ) d 46.8 (
minor), 38.6 (major). Anal Calc for C,,Hs55CIO,PPd: C, 65.16; H, 7.74;.0 Found:0O

42; H, 7.530
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r), 4.31 (s, 3H - minor), 3.78 (s, 3H -major), 3.59 (s, 3H - minor), 3.32 (s, 3H
- major), 3.03-3.06 (m, 1H - major), 2.88-2.92 (m, 1H - major), 2.70-2.79 (m, 2
H - major), 2.45-2.51 (m, 2H - major), 2.32-2.37 (m, 2H -minor), 2.14 (s, 6H -ma

jor), 2.12 (s, 6H - minor), 1.50-1.90 (m, major and minor), 1.05-1.45 (m), 0.75-

0.90 (m, 12H - major and minor), 0.55-0.65 (m, 2H - minor); 3P NMR (162 MHz, CD

SCl,, 00O00O0O0OOO0ODO) d45.0 (minor), 37.5 (major). Anal Calc C,5Hg-BrO,PPd:
C, 62.36; H, 7.55. Found:0O C, 62.52; H, 7.680
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.81 (d, J = 9.0 Hz, 1H), 3.90 (s, 3H), 3.67 (s, 3H), 2.98 (septet, J = 7.0 Hz

, 1H), 2.39 (septet, J = 7.0 Hz, 2H), 1.33 (d, J = 7.0 Hz, 6H), 1.20 (d, 7.0 Hz,
6H), 1.02 (d, J = 7.0 Hz, 6H) ppm. *3C NMR (75 MHz, CDCI3) & : 152.7, 152.5, 14
8.4, 145.9, 136.4, 136.1, 121.0, 110.3, 109.4, 96.6, 57.0, 55.8, 34.3, 31.1, 24.
8, 24.3, 23.9 ppm.0O IR (neat, cm™1): 2957, 2865, 1567, 1460, 1428, 1257, 1032, 7
55.0 Anal. Calcd. for C23H31102: C, 59.23; H, 6.70. Found: C, 59.23; H, 6.720
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