JP 5975227 B2 2016.8.23

(19) BXESEFF (UP) Wi F A HEB2) (1) 5% S
15359752275
(P5975227)
(45) 31TH FR28ESA23H (2016. 8. 23) (24) 28 H FEER28EFETH29H (2016.7.29)
(51) Int.Cl. F1l
GO2F 1/1337 (2006.01) GO2F 1/1337 525
CO8G 73/10  (2006.01) CO8G 73/10
CO8F 2/44 (2006.01) CO8F 2/44 C

WREO® 9 (46 RH)

@) HEES #7EE2013-507813 (P2013-507813)  ||(73) #FRFHEHE 000003986
(86) (22) HEEE ERL245E3R 300 (2012. 3. 30) BELFETHEAST
(86) EFE i EEES  PCT/JP2012/058678 R CHRESHSRE 3 TH7 &l
B7) EFEABMES  W02012/133820 (T4 REA 100101236
87) EFAFA FRR245F10H 40 (2012.10.4) HELT ER B

FERERE ERL27THE3A2TH (2015.3.27) (T4 {CE A 100166914
B EEEERES FFEE2011-80763 (P2011-80763) #EL Lalgw E—F
(32) &% B ERL23FEIF31AE 2011.3.31) (T2 REAE ™ 1EE
(33) IWTIEERE BZ=E (JP) TERRMMERI 48 8BMe HEL
B EEEERES FFEE2011-80764 (P2011-80764) FIT kSt BFHRIARERNA
(32) &5 H ERL2353A31H (2011.3.31) (72)¥BAE W2zm &#—
(33) IWTIEERE BZ=E (JP) TERRMMERI 48 8BMe HEL
@D BEIEXRES 155E2011-252102 (P2011-252102) FITEMAST BFHRTTARA
(32) &% B ERR23FELILALTH 2011.11.17)
(33) BEEERE BAE (IP)

BAEE IS

G4 [EHOEN] BREREA. REEAE. RERTFRTRUBRBR TR TOMETE

(G7H)000D000000

Dooooo

000000000000 000000000000000000O00ON0OONO0ONoOn
000000000000 000000O00O00O0000O0000O00OO00OON0ONoOn
000000000000 0000000000000N00N00N0ON0oONooNooooon
000000000000 000000000000O0O0

000000000000 00000000O00O0000000000O00O00ONoOn
000000000000 000000000D000O0N0ODNO0NOONOoONOoONooooon
0000000000000 00O0000000000

000000000000 0000000000

0000

o}

O

(i-1) (i-2) (-3)

\_/
\-|/
|
5

ooooon
oooooooooboooobooooooooooboooooooboboooobooo

10

20



oooano
oooano

(2) JP 5975227 B2 2016.8.23

AN
o) F F (o)
o O 34
(o) (0]

ooooo"ooooooooofoooooooo®?oOoOoO0oOoOOoOoOOoOooOoOn
DooooooooooPpooooooooo?ogoooooo®ogooooOoo
0000000 ooooooooo®P®poooP?oooO0DO0O0O0O0OO0OO0OOOOOOO
Oo0ooooon
Oooooo
0000000000000 000000000D00000D0D00O0D0D0O0OoOoOoOoOoOo
0000000000000 000000000000000000000000000
0000000000000 000D000O00DD0D0D00DD0DO0DOOoDOoOOoOoOoOoooOOn
0000000000000 0000D0DO0O00OOoDOoOooOOo
000000000 0§i000000000000000D0D0O00D0DO0OOooOoOoooOon
0000000000000 00000000000000D00D0O0OoDOoDOoOoOooooOn
0000000000000 000OOOoOooOoOoOO
0000000000000 00o0oooooao
0000

H,C CHj;

AN AN

0 e _{(\_ o | N
7 7 A (A p
(ii-1) (ii-2) (ii-3)

O0oooo

ooooooooooooooao
ooono

goobOooooboocooooboooooboooooao

10

20

30

40



(3) JP 5975227 B2 2016.8.23

oooano

OooooooQg-g

O 0Oooo

O AN AN o
R45JL\W/ \\R4L_E£::j:><;[::z}__R4f/ \W/H\R44
0. S F (o)

o) o)

R43/k’( \R 1 —*“!(\—'R“Z/ \NJLRM
o] A o)

(0] 0]
R43J\[( \R‘“——;— N N R42/ #R‘”
O F 7 O

oooooooooooooffoooooooo®®oOooOoOoOOOOOOnn
oooooooooofPooooooooo®poooooo®®o0ooo0O00OO
oooDoooooooooooo®®ooo0f®0o0o0O00000000000000
0ooooogo
ooooao
00000000000 D000000000000000000000000000A0
0000000000000 000DO00n
OoD0
n i
I 11 2 HzC/CH
\O/C\C/R /O\ éCHz /C\ ¢CH2 l\ll E
| H o <N TSCH,
CHa Hy
5 E CH H L O ~° AN H\
I AN %ﬁ/ No e L\ %g/ “OH _L,\ —: CH
T L P e
oooo®"o0o00000000o0oo0O0oan
ooooao
000000000000 0000000oNooo0o0o00o0o0Do0o0o0onoooooaDn
000000000000 0000o0oo0oO0oao

10

20

30



4) JP 5975227 B2 2016.8.23

oooano

(D

O —0

—7! 0 —0
ooooo"o0O0o00000000000O0O0O0O0O0OOoOOoOoOo®O0O0O0O0OOOOOO
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
00000000000 000" 0000000000000 00000O0000O0000
0000000000000 000D0000D00000000o0Do0oo0o0oooooaDo
ooooon
00000000000 0000000000000000000000000000a0
oooDo
oooooo
000000000000000000000000000000000000000a0
00000000000 000000000000000000000000000A0
ooooogo
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
0000000000000 00000000000000000000000000a0
000000000000 000000000o0D0o0oooon

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

ooooDoDOo0ooooooooooooooog
ooooDoOo0o0oooooooooooooo
Oo0ooDoO0o0oo0oooooooooooooog
Polymer Sustained Alignmentd O O 0O 0O 0O O
ooooODoOo0o0oooooooooooooog
oo0ooDoO0oO0ooooooooooooooo
ooooDoDOo0oooooooooooooog
ooooDoOo0oOooOoooooooDooooo
ooooDoOo0o0oOooooooooooooog

Ooo0oooQgooo
Oo0ooogogoogoao
Oo0ooogoogooao
Ooo0oooQoooo
OooOooooOooOooao
Oo0ooogoQgooao
Oo0ooooooao
Ooo0ooooOogoOooao

OO0 ooooo o0 oo ooo o0 oo oogoQgoo
Ooooooooo0ooooooooooogogoao
Oo0ooogQgogoao

OO0 o0ooOooogog4Qo0ooDoogog oo oooogogoao
OO0 ooooo4o0 oo ooo o0 oo oogoQgoo
Ooo0oooooo o0 oo oo o o oo ooogogoo
OO0 Oooogog Q0o oDoogg oo oDoogogoao

oo ooooogogoog
OooooooooQgoogoo
OO0 ooooogogogog
OO0 ooooogogogooQg



[y e e ey s e sy e s e o
[y ey e o
e s e e ey e s e s e Y o Ay
[y s e sy e s e i

Ooooooooooooooodg
OO0 oo oooggogooooogogdg

Oooooocoo0ooooooooDooooooDooooooooogodg
Oo0ooooUooooooddUooDooUoUUUoooDoDoogogUooooogogdg

O Ooooo

O 0Oooo
O 0Oooo

O O

O Oooo

O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O 0Oo0oooaog
O Ooo0oooo
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0Ooogoao

O
O
O

O
O
O

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

OoOooooogod
Oooo0ooood
OOoo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOoo0oood
OO0oo0oooogd
OoOoo0oooogd
OooOooooogod
OooOoo0ooood
OOoo0oooogd
Oooooogod
OooOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Oooooogod
OooOoo0ooood
OOoo0oooogd
OoOoo0oooogod
Oooo0oood
OOo0o0oooogd
OoOooooogd
OoOoo0oood
OoOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Oooooogod
OoOoo0ooood
OoOoo0oooogd
Oooooogod
OooOoo0ooood
OoOoo0ooogd
Oooooogod
OooOoo0ooood
OOoo0oooogd
OoOooooogd
Oooo0oood

O 0Ooo0ooo

Ooo0oogao

O O

|

)

O oOooo
O o0Ooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O o0Oooo
O o0Oooo
O Oooo
O oOooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo

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

-Hanaoka,SID 04 DIGESTO P.1200-1202
.H Y.-J.Lee,SID 09 DIGESTO P.666-668

gboooogd

O Ooogooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O 0Ooo0ooo
O 0Ooo0ooo
O Oogoo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoo
O 0Ooogooo
O 0Ooo0ooo
OO oOgogo
O Ooogooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O 0OooOooo
O 0Ooo0ooo
OO oOgogo
O Ooogooo
O 0Ooo0gooo

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

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

O Oooo
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O 0Ooo

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

O
O
O
O
O
O

O oOooo

JP

O o0Oooo

5975227 B2 2016.8.23

O 0Oooo

O Oooo

O o0Oooo

O o0Oooo

O Oooo

O 0Oooo

O 0Oooo

O 0Oooo

O oOooo

O 0Oooo

10

20

30

40



(6) JP 5975227 B2 2016.8.23

0000
0
| AN AN
+ 7 [ F <R
S 2F
(i-1) (i-2) (i-3)
O0oooo
0000000000000 00000D00000D00o0oooooooOO
Oo0oooao
0000
0O 32
R 34
R33 _R¥ \O R
0
0
= = /O 34
R33 \R31 I __R32 R
0 o o 0
° @\ oy
R
R;z/u\ﬂ/ pwey R3?
o) O
ooooo®" o000 oooP"popooooooofO0oo0000
oooooooooooPpoooooooo? oooooooOof @
O000ooooooooooooP®ogooP?ooooOoOoOoOOO
Oo0ooooo
Oo0oooo
0000000000000 00000D0000DO0DO0O0OoODOoDOoOoOoOoOO
0000000000000 00000D00000D00o0oooooooOO
0000000000000 00000000000000000000
0000000000000 00000D0000O0DO0O0OoODoDoOoOoOoOaO
0O00000iiD0000ii00000000000O00O0O0DOOoOoOOO
0000000000000 00000D00o0oo0o0D0oo0oooooooOO
0000000000000 000000000000000D0O000an
O0oooo
0000
HyC CHj;
Ry R N S =
YT £ L7 7 -
|
7 7 A / 7
(ii-1) (ii-2) (ii-3)
Oo0oooo

oooboooooobOoooobooooooOoooooboooOoooDoo
ooooono

O
O
O
O
O
O
O

OoOoooood
O OooOooood
OOoo0ooood
OoOoo0ooood
O O0Oo0ooood
OOoooood
OOoooood

O

10

20

30

40



OooooooQgg

O O0Oooogod

(7) JP 5975227 B2 2016.8.23

= Rﬂz/JD\H/JL\Rg4
oz O

@) l z
oooo"pooooooooo®pogooooooo®OooUoOoOoOoOoOooOOoOn
OoooooooUoo®Ppoooooooo®P®ooooooo®®Po0o0OO0OO
0000000 oUooooooo®Ppooo®PoooOooU0O0OO0O0OOO0O0OOOOOO
Oo0oooo
ooooog
0000000000000 00000D000000000D0000O0D0DOoOo0OoOoOoUOo
ooooao
000

CH,
(N 0 il
i _CH
~r SR 0. _CH 32 CH My
A S e N _C
I i i N vl
CH, H; 2
O QO
E (”: CH EI: él: 0.0 SN g\
T S ~
i R \ﬁ/ \0/ 3 I S \ﬁ/ \OH | Sy E CH
B T T |
oooo? 0000000 O0OO0OO0OOUOOO
ooooao
0000000000000 000O00DO00o0oOoODNO0000000OoDOooOoOoooo
ooooo
000
{)

~<X

O—R1?

S

O R12
|

9 // 72
—0

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y

OoooooooooooooQgogoao
OO0 oo ooogogoooooggogo

O Ooogooao

O 0Ooo0ooo0oao

Ooo0ooooooo oo ooo o0 oo ooo o ooooodg
OO0 ooooQo0UoooD oo oo oDoDogog Qoo oooogd

OO0 oooooQgoooo
Oooooooogooooao
OO0 ooooogo4Qgogoooao
OO0 ooooogoQgoooo
oo ooooooQgooooo
OO0 ooooogo4Qgoooao
OO0 ooooogogQgoooao
oo oooooQgoooo
Ooooooooogooooao
OO0 ooooogQgoooao
oo oooooQgoooo
Ooooooooogooooao
OO0 ooooogogQgoooao
oo oooooogooao
Ooooooooogoooao
OO0 ooooogogogoao
oo oooooogooo
Ooooooooogoooo
OO0 ooooogogoao
OO0 ooooogogooo
oo oooooogooo
Ooooooooogoooao
OO0 oooooogogooo
oo oo=--0o0o4gooo

(]

O Ooogoao

O

[ i R

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

O Oooo O

O

O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O

OoooooogogQgoao
Oooo0oooQgoao
OOooooogogogao
Oooooogogogoo
OooooooQgoao
OO0 o0oooogoQgogao
Oooooogogoao
OooooooQgoo
Oooo0oooogoo
Oooooogogoao
Ooooooogoo
Oooo0ooogoo
Oooooogogogao
OoooooogoQgoao
Oooo0ooogoao
Oooooogogogao
Oooooogogogoao
Oooo0oooQgoo
Oooooogogogao
Ooooooogogogoao
Ooooooogoao
OoOoo0oooogoo
Oooooogogoao
OooooooQgoo
Oooo0ooogoao
Ooooooggoao
OoooooooQgoao

O 0Oooo
O O0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
OO oo
O 0Oooo
O 0Oooo

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

O 0Ooo0ooo

Ooo0oo0ogao

O Ooooo

O 0Ooo0ooo

Ooo0oogao

O Ooogooo

O 0Ooooo

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

O 0Ooo0ooo

O Oo=0 0

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooo

O Ooogoo

(3)

O
O

O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo

OJ
O

O Od=0 0O

O Ooooao

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

O 0Ooo0ooo

Ooo0oo0ogao

O Ooogooao

O 0Ooooo

O 0Ooo0ooo

O

O
[ R

O Ooogooo

JP

O 0Ooooo

O 0Oooo E O0Ooo0Oo0ooao
OO0 ooooogogooo
oo oooooogooo
Ooooooooogooao
OO0 ooooogogooo
oo oo=--0o0oogoooo

5975227 B2 2016.8.23

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

DDDDEDDDDDD
OO0 ooooogogoao
oo oooooogooo
oo ooooooQgooo

OoooooooOodg
O Oooooogdg
Oooooooogdg
OoooooooOodg
OO0 oooogdg
Ooooooogg
OooooooQgdg

O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O 0Ooooo
= O O O 0O
O Ooogoao
O 0Ooooao
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoao
O Ooooo
= oOoonoano

10

20

30

40

50



9) JP 5975227 B2 2016.8.23

000000000000 00000000D000000000O000D0o0O0O0oooaQg
OoooOoOooooo

gooooo

0000000000000 000000D0D000D0D00O00DO0O0O0ooDooOoOooooaog
00000000000 D000000000D0000000000000000000a0
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
000000000000 00000000D000D000000Do0O0O0ooDooOooooao
0000000000000 00000000000000000000000000a0
0000000000000 000DO0O0O0DoDOoOoooDOoan

oooooo

000000000000 00000000D000000000O000D0o0O0O0oooaQg
O0Dii00000W00000000000000D000000000O0000000
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
0000000000000 00000000000000000000000000a0
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
000000000000 00000000D000D0D00000Do0O0o0ooDooOoOooooaog
00000000000 000000000D0000000000000000000a0
0000000000000 0000000DDO00D0DO0O0O0o0oo0o0oDoDoOOoonooao
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
000000000000 00000000D0000000000000O0O00oooOao
0000000000000 0000000D0000D0&000004Wi00000000
0000000000000 000000D00D00D00O0o0oo0o0oooo0oooao
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
000000000000 000D00000a0

oooooo

000000000000 0000000o0Do0DOoON0000O00Do00o0oooOooooaog
ooooon

0000000000000 0000000DO000DO0O0O00ooo0O0oDoOOoOOaoiio
0000§00000000000D000000000D000O0o0oOooOoooOooiln
000000000000 00000000D000000000O00O0oooOoOoaoIvg
00000000000 0000000000000000000000000000a0
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
oooOooooooooomnooooooooooo®®popo®ooo®o0ooo00l

Imooooo®fpofooofooo0ooo0o0Oo®000O0O00000000O00a0
0000000000000 D00DO0ODO0ODD0DO0DODO i000D00D&§D00DOo0oaOo
0000000000000 D00DOD0O0ODODODODOoODOOoODOoOOoOoOOo®oDDOo0DO
0000000000000 D00D0000O0D00D00D00D0O0O0DO0O0O0DOOoDoOoaOg
oooooooooao

oooooo



(10)

oooano

(1

R

gboooag
gooao

(IV)

od
W

R™ o
oooooao

JP 5975227 B2 2016.8.23

10

20

30

40



(11) JP 5975227 B2 2016.8.23

oooano

O Q
Zz/\/{ko/ai\o/lk//'\zz

10
oooo0o0
00000000000000000000000000000000000000000
00000000000 00000000
ooo0o0o00
00000
Q R32 i 34
Rssj‘/l/Rm \O R
o)
20
o
R33JH/O\R31_I\ \__Rsz/o R
o N ~ o
o)
R33 O\R31 Rsz/ R
o) O
ooooo®"o0o00000000°°00000000°° 000000000000 30
Doooooooooo” 000000000 00000007 00000000
DooooO0ooooooooooo® o000 00000000000000000
ooooooo
ooooo0
00000000#00000&000000000000000000000O0000
0000000000000000000000
000000



(12) JP 5975227 B2 2016.8.23

ooooao

YN T e
o e

@)

R4 R o \__R42 R
o - P

ooooo"poooooooof?oooooooo®?OoO0O0O0O0OoOoOoOoOOO
goooooooooof®ooooooooof?ooooooo??ooooooOao
oooDooooooooooooo®®ooo®Po0o0000000000000000
ooooooo
oooooo
0000000000000 00000000000000000000000000a0
0000000000000 00D0000000000e 000000y 000D00OO0
000000000000 00000000D000D0D00000Do0O0o0ooDooOoOooooaog
000000000000 00000000D000000000O000D0o0O0O0oooaQg
Da0000O00y O0000O00DO0D0O0D0OO0O0DO0OO0OO0ODOOO0ODOOODOOODOOOO
0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
000000000000 00000000D000000000O0O00oDooOoOooooOaog
000000000e 000000y 000D000D0D0O00O0D0O0OO0O0DOOO0OO0DODOOO
0000000000000 0000000D00D00D000o0Doo0o0oooooooao
oooooooao
ooooon
0000000000000 0000000DDO00D0DO0O0O0o0oo0o0oDoDoOOoonooao
000000000000 00000000D00D00D0000Do0o0o0ooDooo0oooao
000000000000 00000000000000000000000000P.Ta
lagal M.Schaefferd C.Benezra and J.L.StampfO Synthesis 530(1990)0 0 0 O O O O

ooooooooO,00000000000000000~00 @@-(bromomethyl)propenoic
acid)UUO0D0ODO0OOOO0ODODDOOOU0ODODOOOODDOOOO0OODDODOOOODOOdAmbe
rlyst 150 0 00 0000C0O000D0D0OOCO0OO0ODODDOOOO0OODODOOO0

gooooao
opoooo
o
COOH R'——CHO. o
Bi SnCly/Amberlyst 15
r THF/H,0. R

oooDoD0O Dooooooooooao

ocooooao

0000000000000 0o0oDo000Do0Do000o0o0Do0D0O0o0o0Do0oDO0oO0O0n0DnDKkK.Ra
marajan K.Kamalingam D.J.0" Donnell and K.D.Berlin, Organic Synthesis[] vol.61



O

OOoooooo0ooooooo0DooDoooo0ooDooogooao

(13) JP 5975227 B2 2016.8.23

56-590 19830 0 0 0 0D 00000000 O0O00000
ooooao
gdoo

COOE: Formaldehyde COORt Br

solution Ho™ 47% HBr _/_—
— >

voog: T aHC0s ud COOE CoOH
ogoooao
000000000000000000000000000000000000000
ocooDoODO0OO000O00ooooo0ooDODnNO0000O0OnMoocooOoODbODDbDO0OO0O0O0DO0oooaOo
ooooooooobooooooood
ooooo
000000000000000000000000000000000000000
i00o0o00§#00o0oo00oo00ooo0ooooooooooooooooooooOooan
oooobooooooooOoooOoOoooOoOooOoOOoOoOOOCOO0ObODOOODODNOOOO0n
000000000000000000000000000000000000000
uoooboooobooocoooboooooooooobooooao
ogoooao
000000000000000000000000000000000000000
ooooboooooooon
ooooao
0000000000000000000000000Xx0000000000000
000O000000000000000000000XVI0000000000000
uodooboooobobooocooobooooooboooooobooooooXxviigooooao
vodoooooooboobodooobooooobooodoooboooooooodoooban
OxvOoooxvnooooooo®?0000000000000000000000°
oooooboooooooocooooboboooooboooooboooooooOoooobao
000000000000 0000000000"0000000000000000
000000000000000000000000000000000000000
000000000 00000000000000000000000000000
Oo0ooo0o0onmoo0oooO0OnmooooOoOooOoOoooOooooOOoooOoooOOoooOOooboDnoO
0000000000000 0" 00000000000, 0,00000000000
00,0,00,0,000000000000000,0,,0000000000
oooobooooobooocoooobooooboooooooooooan
ogoooao

10

20

30



Doooao
(XV}

o O
qz
0 Ri?
o O }“ﬁ
Q% .
(s ] O
2_17 Q2. 317

obooooag

ooooo
{Xvi)

24

QR

74

__n'l?

ooooon

ooooao
(Xvi)

323
RW’QY\/Z Q z\///\[rO\Rw
o)

O

L8]

(14)

o
24/VLQ,/Q?\°)1\//’\ 74

obooooag

JP 5975227 B2 2016.8.23

10

20

30

40

50



(15)

JP 5975227 B2 2016.8.23

0000000000000 0000D000DO000O0o0® 00000000
oooo"?0000000000000000000O0D00O00O0OO0DOO0OO

O0O0OXvO00OOODOOO0OOODOO0OOQOOoOoooooooxvIinioooooooooooao
Oooooooooooxvinooooooo"ooooooooo?0oo0o0oO00an
i oooo
oo® 900
0P gooooDUO0O00ooDO0OoO0OOoOO
Oo0oooo
Oooooo
(Xvii) 0

w" R13

(] “)Hf
R? Q“v’l .
Q

ooooon

gboboooxvinoooooogogboboooooobobobobooooobobonob

oooooogd
ooooon
goooao

&)
18

30

40

50



(16) JP 5975227 B2 2016.8.23

ooooof?o0o000oO0O0O0oooooao

0oooooo

0000000000000 000D0000D00D00D00O00Do0o0o0oDooooooao
0000000000000 000000D0D000D0D00O00DO0O0O0ooDooOoOooooaog
00000000000 000O0Xv00O0OO0OO0DO00O0000000000000000a0
oooooooooo®ooo0f?0000000000000O0O0O0OoOoOoOoOO
000000000000 0000D00000D0000DO0O00oDooOoooooao
ooooon

ooooao

HO—CH,—R"-Br
HO O — 3= HO—CH,~R"-0 o—8"-CH,—on
: K>COgz/Acetone

Pyrijinizzm Chlorechraomate

CH,Cl,
HO~—CH,~R"-0 o—g!*~CH;~0H ———mopc-8"-0 O Q o-r¥-cHO
=CEI'
OOH
ouc-#-o o-g¥-cHO —————————»
SnCly/10%HCYaq)

THF/H,0

gbooooag
obooo

K,CO;4
O R
O
OO0

Br

CrerO-Ol)
SnC12!10%HCl(aq)

THF/H,0
Ooooooao

O, o o ]
ooooao

HO—CHz—Rm—Br
HO ORI~ OH
Kg(‘Og!Atetum
HO~{H,—R'"—Br
o Q "@ S VA W

Pyrijininm Chisrochromate

Hc;wcnﬁwnl%oo-nﬂ'-—mi "OH-@-—%QHQHR"- Q @ DO
o
OH
CHO-RY-0 Q Q L0 T T 15 Lo ST S
5 SnCly/1895HCl(ag)

THF/H.O

oooooooooboooobooooooooooboooooooboboooobooo

10

20

30

40

50



oo ooo0 oo ooo0o oD oDooogogogooo

Ooooocoooooooogogogoao
Ooooocoooooooogoogoao

oo ooo0ooooooooooogoogooo
oo oo ooDoogog oo oDoDoogogooo

G
A
l"“

¥

Oo0oooogogogogoooao

oo ooo0 oo ooo0o o0 oDooogogoooo

Ooooooogogooooao

O

O
O
O
O
O
O

O

oo ooo0 oo ooo o oDooogogogooo
OO0 Do oDooogogogoooooogdg

Oooooooogooooaoo
OO0 ooooogogogogoooao

]
O

R#

Ooooooogogooooao
Oooooooooooaoo
OO0 ooDoogooooao
Ooooooogogooooao
Oooooooooooaoo
OO0 ooDoogooooao
Ooooooogooooaog
Oooooooooooaoo
Oooooooooooaoo
Oooooogooooaog
Ooooooogooooao
Ooooooooooooao
OOoooDoogooooao
Oooooooooooao
Oooooooooooaoo
OO0 ooDoogogoooao
Ooooooogogooooao
Ooooooooooooaoo
OO0 ooDoogooooao
Ooooooogogooooao
Oooooooooooaoo
OO0 oDoDoogogoooao
Ooooooogogooooao
Ooooooogoooooao
Oooooooooooaoo
OoooDoogooooaog
Oooooooooooao
Oooooooooooaoo
OO0 ooDoogogoooao
Oooooooooooao
Ooooooooooooaoo
OO0 ooDoogogogoooao
Ooooooogoooooao
Oooooooooooao

OOoo0oooaoo
O0Ooo0oooaoo
O 0Oo0oooo

O
O
O

O

[

O O

A,

O d
O d
[ |
0O O
O d
[ |
O O
O d

O 0Oo0Oo0ooo
O Ooo0oooaog
O0Ooo0oooaoo
O0Ooo0oo0ooao
O 0Ooo0oooao

OO
O O
O o
0O O
O O
O O
O O
O g

a7

O

O Ooooo
O 0Ooo0ooo

O
O
O
O
O
O
O
O
O

o R R |
O Ooooo
0O
O O oOgoo
O

O O

O Ooooo
o

O0oo0ogao

[ |

O Ooogooo
O Ooooo
[ B

O Ooogoo

O

JP

O

5975227 B2 2016.8.23

O
O
O
O
O
O
O
O

O

O
O Oooo
O 0Ooo0ooo
O Oogoo
O Ooooo
O 0Ooooo
O O0OoOgoo
O Ooooo
O 0Ooooo

O
O

R4

R5

RB

Jrz=V

Jx=l

uONFIL

Jrx= b

yrunk b

rpaanFrL

yranFrlbr

ounFr Lz

ronFlLr

Jr= >

Tz

dJr= 1l

runFlr

e R I Y =

O[O | CO bt |t o | 13

ountki by

oroan b r

O Oooo

O Oooo

uo

000000000000 00000000000000000" 000000
oboooooobooboboooooboboboboooDobobobooogno
uboooooobobooboooboboboboooboobobobooooan

10

20

30

40

50



Oooooo0ooooo4oDoDoDooooDoooDoDooo0ooDoooogoogoooao

Oo0ooooooooooogogQgoo
Oooooooooooooogoogoao
OO0 oDoooogogoooooggogog

O Oooo

Oooooo0ooooooooDooooooDoooooooooogoogogooOoao

Oo0ooo40odoooooUDooooDooUoDUoooDoDooUgooDoDooggooao

Ooooo4o0ooooo4ooooDooooDoooDoDooo0ooDoooogogogooao

(]

O O0ooo

OooooogoQgogBe

OoOoooooooooooo o0 oDoDooo0ooooDooooooDoooQgogoao
Oo0Ooooo0o40oooDooUggUoDoDooUUUUoDoDoDoggLooDooogogaog

O

Oo0oooooooooooogodg

O 0o oDooogoggoooooogdg

O

O oOooo
O 0Oooo
O O0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O
O

O Oooo

O oOoooo
O oOoooo
O 0Ooooo
O oOoooo
O oOoooo

OoooooogoQgooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoooggogoao
OoooooogogQgooao
OoooooooQgooao
OoOooooooOgoOooao
OoooooogogQgooao
OooooooogoQgooao
OoooooooQgoOooao
OoooooogQgooao
OoooooogogQgooao
OoooooooQgooao
OO0 ooooggooao
OoooooogoQgooao
OoooooooQgooao
OO0 oooogQgogooao
OoooooogoQgooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDooggogoao
OoooooogogQgooao
OooooooogoQgooao
OoooooooOgoOooao
OoooooogogQgooao
OooooooogoQgooao
OoooooooQgooao
OoooooogQgooao
OooooooogogQgooao
OoooooooQgooao
OOo0Dooooggogooao
OooooooogoQgooao
Oooooooogoogoooao
OO0 ooDooggogoao
OoooooogogQgooao
OooooooogoQgooao

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

S— - J— .

O o oooogogoog
Ooooooogodg
OO O0OoOooogs

O OooQgooe

O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O

O 0Oooo

O o0ood

O Oooo

R0

O
O
O

|
|

O O

O Oooo

Ooo0oooooQgogoo
OooooooogooOgoo
O oo ooogogoog
oo oooogogoo

O 0o oo

O 0Ooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0ooo
O Oooo
O O0ooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O oOooo
O 0Oooo
OO oo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O O0Ooo
O oOooo
O 0Oooo

O Oooo

O Oooo

]
O

O 0o oo

O 0o oo

(&)

DO OoooQgoao

DO O0oooogod
oo oooogogoo
Oooooooogogoo
O o0Doooogoge
Oo0ooooogs

O
O

O Oooo

O
(]
O

O 0o oo

O O oo

(18)

O Oooo
O O0ooo
O O oo

O
O
O

O

OooooooQgogoo
OO0 oooogogog
OooooogogoQg
oo oooooQgogoo

O
O
O

O
O

O Oooo

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

O
O
(]

O 0Oooo

O

O o0Oood

O

O O

m]
Oooooogogaog

Oo0oo0ogogo

|

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

O Oooo

O Oooo

OoooooQogogoao

O 0O oo

OooOoooocOooOgao
Oooooogse

O 0o oo

O

JP

O Oooo

OoooooQgogoao

5975227 B2 2016.8.23

O 0o oo

OooooocOoogoao

O 0o oo

Ooooogogaog

O Oooo

OoooooQgogoao

O
O
O
O
OJ
O
O

OoooooOoogoao

Ooooo-gogog

OoooooQgogoao

Oooooooogao

OoOooo0oogooodg

|

Oooooogogao
OooooooOgd

O

10

20

30

40

50



ooo
gbooooag
ugbodogod

OO 0 O O OO0

Oo0oooooooooooo0Doooooo0ooDooogooooao
Oo0oooooooooooo0oooooooooooogoooao

gooao
uo
00
oo
ano

O

O OO
O OO

OOo0oDoDoo4ogoooDoo4ggooooogoooao

Oooooooooooogogogoao
Oooooooooooooogogogoao
OO0 ooDoogogogoooogogoao

O

O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O Ooo0oooao
O Ooooo
O Ooo0ooao
O OoOgooo
O Ooooo
O Ooooo
OO o0goo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooao
O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O Oo0goo
O Ooooo
O Ooooo
OO o0goo
O Ooooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooOoao
O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OooOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo
O OoOgooo
O Ooooo
O Ooo0ooo

Oooooooogogooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoooggogogoao
Ooooooogoggooao
Ooooooooogooao
OO0 oooooggogoao
Oo0oooooggooao
Ooooooooogooao
Ooooooooogooao
Oo0ooooogogooao
OooooooogooQgooao
Ooooooooogoooao
OO0 oooooggogooao
oo ooooogoQgooao
Ooooooooogooao
OO0 ooDooggogooao
OooooooogogQgooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoooggogoao
Ooooooogoggooao
OoooooooQgooao
OO0 ooooggogoao
Oo0ooooogoggooao
OooooooogoQgooao
Ooooooooogooao
Oo0oooooggogooao
OooooooogoQgooao
Ooooooooogooao
OO0 oooooggogooao
Ooooooogoogooao
OoooooooQgooao
OO0 ooDoooggogooao

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

(19)

JP 5975227 B2 2016.8.23

ugboboooboboboboaoboaoaao

imboooooooobooboobood

OO0 o ooooogogog
oo oooooogogoQgog

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

20

30

40

50



(20) JP 5975227 B2 2016.8.23

oooooooooboooobooooooooooboooooooboboooobooo
gboooooboooboobotboboooobooboboboooooboboboboooono
obobooooboobooboobooboooobooboboboooooboboboboooonn
ugboboooboobooboboobooouoboobaobaado

ooooon

oboood

—R:"—GR‘)—(-RSHRS)—R? {2)

DDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDDD
ooooao
oboooad

O

HZN\©\ NHZ
| NH,
A10~Ff a' A1 —A1D_<\:})/

3) 4)

0000000000000 D0, , 000000000000000000000000
000000, 0000000000000000000000, ;000000000
0000000000000 000000000000000000000000000
000000’ 0000000000000 00000000000000000000
0000000000000 0000000000000
oooooo
ooooo

NH,

“MCHa,— A —{(CHzla; A A5
ooooo0O0O00, ,000000000000000000000000000000
0000000, ,0000000000000000000000000000000
00, ,00000000000000000000000000000000, 4500
oooO0O00000, ,00000000000000000000000000000
0000, 00, 000000000000000,00000000000000, O
000000000000, 00000000000000
oooooo
00000000000000000000,0000000000000000000
0000000000000 000000000000000000000000000
0000000000000 000000000000000000000000000
000000000000 0000000000000000000000000000
0000000000000 000000000000000000000000000
ooooooo
oooooo
0000000000000 000000000000000000000000000
0000000000000 000000000000000000
oooooo



(21) JP 5975227 B2 2016.8.23

Ha N, NHz H:N., TH,
NH, 2 _ Ty Tz _ -]
,[ j Ay il
ol
. ¥ A A P
“ o oo

[A-13 e Lassi taed]

0000000000000 0000,000000000000000D0O0O0DO000O0
oooooOooooao
oooooo
ooooao
HzN @

Ay

fae]
000000000000 000000, 0000000000, 00000, 0000
00000, 0000000, 000000000, 000000000000O00000
000000000000 000D0D0D0000000D0DO00O00OoOooan
oooDooo
ooooao
H>N NH; H>N NH; HzN NH;

As As As

[A-8] [A-9] [A-10]
ooooooooobooooboodgygbbOO0ooobooooobboooobood
gooooodoobood,boodo, 00000000, 0000000,0000
ubdbuy,obobuobybobooobuobobobooooboboboboooonn
ooooooooooooooobooooooaon
gboooag
ooooao

N

[Tl ¥ [A1Z]

ooooooo
ooooooaon
0D,00000

O oooobooooo,b0o000ob0oooocooooboooboooooDoao
O

O

oooooooo

O

O

O

000,00000,00000000,0000000,0
0000000000, 00000000000000000
0000000000000 000000000000000

O 0o O
O Oood

goo

ad
N, N,

[A-18] [A-141

Oo0ooOoogoooo
Oo0o0ooOoooao



(22) JP 5975227 B2 2016.8.23

ooooooooobooooboooobo,00oooboooooobobOboooobooo
gboooooboooboobotboboooobooboboboooooboboboboooono

0ooooao
0oooo
NH; NH;
Q Q

[A-18] [A-186]
cooooooooooooooooODbbOO0, 00000 boboOoDODOO0O0oOoOoooLoo
00000000000 DOO0oO0O0o0DD0DO0ooDOooDOoDbOO0Oo0DO0Do0Do0DO0oDOoDODOoODODOoObODOoOODOnn
oooooad
ooooao

ooooon
ooooooooobooooboooooobooooobooooooobooboooobooo
oooooDoooooooooobooooobbooooooboooooDoao
ooooon

ooooao

uoboooooooboobooboooooboo,,pO0b0O0ob0O0obOoboboboooonn
ooooooooobooy,O0bO0OO0OO0O0O0OOO0oOoobooooobbooo,, 00O
gbooboooboobobobooooobooboboooooDoo

10

20

30

40

50



OoOoo0ooooooDoooooooDooogooao

Ooo0ooooooooooood
Ooo0ooDooogogoooood

ooooao
gboooooobooboobooooboboboboooobooboboboooboobobao
gboooobooboobooooboboboboooobooboboobooo

gobooaod
good

O Ooo0oo0oooao
O Ooo0ooooaog
O Ooo0ooooo
O Ooo0ooooao

Ooo0oooooooooood

O
O
O
O
O
O
O

g
u
0
gbooboboo
u
0
g

O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O Oo0oooao
O Oooooao
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0Oooao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Oo0oo0oo0oao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0ooao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oo0ooao
O OoO0ooogoao
O Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O Oo0Ooogoao
O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao
O 0Oo0Ooooao
O Ooo0oooao

O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O O0Oogoao
O Ooogooo
O 0Ooo0ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O o0Oooo

OO0 o0ooDooogoooooggog
OO oOgoo

O
O
O
O

O
O

(23)

O
O
O
O
O
O

|

O
|

O

O
O
O
O
(]
O
O

O 0Ooogoo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O Ooogooo
O 0Ooo0gooo
OO ogoo
O Ooogoo
O 0Ooo0gooo
O O oQgogo
O Ooogoo
O 0Ooo0ooo

JP 5975227 B2 2016.8.23

10

20

30

oo oooooQgogooQg
Ooooooooogogoo
OOooooogogogao

IZDDDDDDDDDDDDDDD

7

T ‘
[\¥]

/_RB...RQ_Rm (8)

I
Z
ol

oooooPooof @

O

oo
uo
OO
oo
ao

oo oooooogogoog

OooooooooQgoogoo

OOo0oooogogogao
O0Ooo0oooao
O 0Ooo0ooo
O OoOgooao
O Ooooo
O Ooooo
O O oOooao
O Ooooo
O Ooooo
O Ooo0ooOoo
O Ooooo
O Ooooo
O Ooooo
Oo0Ooo0ooo
O OoOooao
O Ooooao
O Ooo0ooo
O OoOooao
O Ooooo
O Ooooo
O O oOgooo
O Ooooao
O Ooooo
O Ooo0ooOoao
O Ooooao
O Ooooo
O Ooo0ooao
O OoOooao
O Ooooo
O Ooo0ooao
O OoOooo
O Ooooo
O Ooo0ooo



(24) JP 5975227 B2 2016.8.23

oooooooooboooobooooooooooboooooooboboooobooo
gooooooooooboooooooboooobooOooooboboooooboooooonoD

oooooao
ooooao
0
Y.
g x ™o X7
™ m L
= H N NH
HN #NH 2
Yo~ H
GXTTTTS

N\

S
HQN NHQ ‘ /
o
S OH
. x o
S
o

y
/><

HsN NH2

NH
/@A\
Y.
o X7 o
/@\
NH; HN" 7 “NH,

gboboooooooboboooogonn
gboooooobao

\

HsN

Vi
7

T

)

=z
\

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

OoDoDooogoooooogQgogao
O Ooooo
O 0Ooo0ooao
O OoOooao
O Ooooao
O Ooooo
O O oOooao
O Oooo
O Oooo
O 0o oo
O 0o oo
O Oooo
O 0o oo
O O oo
O Oooo
O 0o oo
O O oo
O Oooo
O 0o oo
I O o [
O Oooo
O Oooo
O 0o oo
O Oooo
O Oooo
O 0o oo
O 0o oo
O Oooo
O 0o oo
O 0o oo
O Oooo
O 0Oooo
O O ogo
O Oooo
O O0ooo

O o0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O oOooo
O 0Ooo
O oOooo
O oOooo
O o0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O o0Ooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O o0Oooo

OoooooOoogoao
O oo ooogogog
O oo ooogogog
O o0oooogogoo
Oooooooogogoo
O o0oooogogog
oo oooogogoo
OoooooocQgogo
O oo ooogogog
O oo oooogogoo

OoooooOoogao
O oo ooogogog
oo oooogogoo
OoooooooQgogo
O oo ooogogog
O ooooogogoo
oo ooooogogoo

Ooooo-gogaog
O o0ooooogogog
oo ooooogogoo
O 0o0Doooogogog
O oo ooogogoog
O oo ooogogoo
Oooooooogogoo
O oo ooogogog
oo ooooogogoo
OooooooQgoogoo
O oo ooogogog
O ooooogogoo
OoooooooQgogoo
O oD oooogogog
oo oooogogoo

OO0 o0oOoDoooo0 oo ooo oo oDoDoo oo oooo
Ooo0oooooo oo ooo o oo ooooogooooao
e s e s e e e e e I A
e B ey e e e e I
Oo0oooooo0o oo ooo o oo ooooogooooo

OO0 oooooggodg
oo oooogogoog
OooooooQgogo



O oOoooo

OoooooooQgoogoao

Iy ey ey e ey e [ e s [

O

O
OO0 oDoooogogoooooggogoog

oooooogo C

Oo0ooooooooooooooDoooo0oooooogoooao

e e e e e Ry e s s Y [ o

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

Iy ey R [ ey [ [y

O O

B I R |

O Ooo0ooooaog

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

O

I s e e e s

Oo0ooooooooooogogogoo

Iy e ey [y

OooOooo0od

Iy I (o

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

O 0Oooo

O O

Oooooooooogooo T

Oo0ooooooo0 oo ooo o0 o oD oDoo o0 oo oDooogogQgooo

Ooooooooo0 oo ooo0o oo o0DoO oo o0 oo oD oo o o0 oo oo o0 oo o oo oo oo oooooooQgogoo

Oooooooooooogogooao

OoOooooo4Qooooooo4o0oDoDooooUoooDooogogoo -

O Oooo

Iy e ey e R R e s s [y

O 0Ooo0oo0oo0oao

Oo0oDoogogooooogod

Ooo0ooooooo0 oo oOo oo oo o oo o0 oD oD oo oo oDoD oo o0 oo ooooooooodg

O
Ooooooooooooooooodg

1 s s e e e e e e I A

o ooooo0ooDooog Qoo T

Ooooooooooooo oo oooo00ooDoooooooooQgooao

Oooooooo0ooooogoQgooao

OooooocoooooooQgogoao

O Ooooo

oo oooooogogoog

Ooo0oooooogogooooooogog T

TODO0DoDoOooOoU0UoDoDoDoUoU0DooDooUoo4gooooDooggogoao
Iy e e e e e ey e s e A

O d

(25)

O
B S i R |

e ) s e e e ) ey e s e s e e I O B

OoOoooocoo0oooooo00 oo oo o0 oo oo oo oD oDooo0oooDooogoOoooao

O 0Ooo0ooo

ey e s ey e e [ e s s [y
Iy sy I e [y
e s e s e e e e e e R [ s e s Y [

OO oo

O Oooo

Ooooooo0oooooo0 oo oooo0oooDooooooooogodg

I e s e ey e ) e e [y o Ay

O O

oo oooooooooooogodg

OooooocOoogoao
Oooooogoooooogod

oooooogoQo T

OoOoo0ooooooo0 oo ooo oo o0DoDooo0o oo oooooooooQgoogoo

ey e e e e sy e e

O Ooo0oooao

[
el

OOoooood

Iy e e s v I

5975227 B2 2016.8.23

O O

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

Ny sy ) ey R e ) ) R A Iy

O

O
Iy e e e e e s B i

O 0Ooo0oooao

O

O oo ooo0ooogoooogo T

O O o

Ooo0ooooooo0 oo ooo o0 oo ooo o0 oo oDooogoooooo

e e s ) e e e e ey e e e e s [

B I R
O oOoo0ooao

OO0 ooDoogogogogoooogod

Iy e e e e e e e [y [ A [y o

BN e e [ e A

[ |

Tooo0oooogo T

OoOoo0ooood

o R |

e e e e e e e ) ey e e e e s [ s [

I ey e s e ey e e e [ s s [y
Iy [ e [ [y

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y

Oooooooo0o0ooooooooooooooooogogoao
OO0o0ooDoogogUoooDooUUoooDoDoo4ddooooogogaog

O0Ooo0oo0ooao

Oo0ooooooooooooQgodg

OO0 Ooooo4Qo0ooDoogg g ooDoogoQgoao
Oo0ooooo4o0ooDooo o ooDooogoQgog
Oo0oooooo0 oo ooo o oo ooogogoQgo-g

Ooooooo4o0ooDoooUo0 oo oooo4go0 oo oo T

O
O
O
O
O
O

O
O
OJ
O
O
O

Ooooooooooooooooooooooodg
OO0 o0oDoo4dooDooDooUooDooggUogoooogod
OOoooooooooooooooooooooogodg
Ooooooo0oooooooooooooooogodg
OOo0ooooooooooooooooooooboood

OoOoo0oo0ogao

OoooDoooogooogoodg

Oo0oooooo0ooDooo o ooDooogogog
Oo0ooooooo0 oo ooo o ooDooogogoQgoQg
Oo0ooooooooooooooooooOgodg
OO0 oooooo0ooDooogogooooooggog

Oo0oooooUo0oooDoooooooogogoooao

O 0Oooo

Ooo0oooooo0ooooogogooooo

OoOoo0oooao

Ooo0oocooooooao

OO0 ooooooooooQgog

Ooooooooo0oooooooooooogoogoooOoao
OO0 oooooUo0ooDoDoogogUooDooogogooao
Oo0ooooooo0ooooooooooogogogoooao

Oooooooodg

OO0 o0ooooo4Q0ooDooogogoooooggog
Oo0oooooo0 oo ooo o0 ooDooogoQgog
Ooo0oooooooooooooooooooQgoog

O

Oo0oooooUoooDoDooggUoooDooogogooao

O

Ooooooooooooooooooodg

O O oo

Ooooooogooooaog

OO0 oo ooogogoooooggogao

(26)

O oOoooo

Ooooooooo0ooooo o ooooogoogoooao
Oo0o0oooogogUo0oDoDooggUooDoDoogogooao
Oo0ooooooUo0ooDoDoooooDooogogogoooao
Ooo0ooooooo0ooooooooooogogogoooao
OO0 ooogogU0oDoDooggUoUoDoDoogogoooao
Oo0ooooooUo0oooDoogogooDooogogoooao
Oo0ooooooo0ooooo o ooooogogoooao

Oo0ooooooo0ooooogogogooao

Oo0ooooooo0 oo ooooooooogogoQgoog
OO0 Do ooo4Qd0ooDooog Qoo ooogogog
OOo0oooooo0ooDooo o ooooogogog

Ooooooogg

O O0ooo

Ooo0ooooooooooogogoQgoo

O O

e e s e e s e sy [
OO0 oooooo0ooDooo oo oooogoQgog
Oo0oooooo0 oo ooo o ooDooogQgog
Ooo0ooooooooooooooooooQgo-g
Oo0ooooo4o0ooDooo 4o ooooogogog
Oo0oooooo0 oo ooo o0 oo ooogoQgo-g
Oooooooooooooooooooogoog
OO0 Do ooo4Qo0ooDooogogooooggog
Oo0oooooo0ooDoooo0oooDooogoQgog
Oooooooo0 oo ooooooooogogoQgoog
OO0 Do ooo4Q0ooDoooggoooooggog
Oo0oooooo0ooDooo oo oooogoQgog
Oo0oooooo0 oo ooo o ooooogQgoo-g
OO0 Do ooo4Qd0ooDooogggooooogogog
Oo0oooooo0ooDooo 4o ooDooogoQgog
Oo0ooooooo0 oo ooo o oo ooogogQgo-g

0O O

Ooo0ooooooooooooooooood

Oo0ooooooUo0ooDoooooooogogooao
Oo0ooooooo0oDoooooooooogogogoooao
OooooooooooooooooooogoogoooOoao
Oo0oooooUo0oooDoogogooDooogogooao
Oo0ooooooo0ooDoooooDoooogogoooao
OooooooooooooooooooogoogogooOoao
Oo0oooogogU0oooDooggUogoDooogogooao
Oo0ooooooUo0ooDoooooDooogogoooao

[
el

5975227 B2 2016.8.23

O 0Oooo

Ooooooooooooooooooao

(]

OO0 oooo4Q0ooDooogogggooooogogog

OO0 ooooo4o0 oo ooo o0 ooDoogoQgoo

Oo0oooooo o0 oo ooo o0 ooooogoogoooao

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y
Iy sy ey [y
e s e s e e s ey e e e A s e s ) [

OO0 oooooUo0 oo ooo0o oD oo oDoo0oooDooogogooao

Ooooooo0ooooogogoao
OoooooooooooogoQgoao
Oo0oDooodooooogogogog
Ooooooo0oooooggogoao
OooooooooooooQgoao
OO0 oDooodoooooggogaog
Oooooo4ogooooogoggogoao
OoooooooooooQgoao
OoooooooooooQgogoao
OooDooo4gogoooooggogoaog
Ooooooo0oooooggoao

O Ooooo
O 0Ooo0ooo

OO0 oD oODOo00o0o0DoDo0oo0ooDoDoDoooDoD< gogoDoooogoooogaog

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

OoooOoooOho0oo oo ooOooooooooooogogoo0ogao

OO0 oooooUo0 oo ooo0o oo oDoDoDoo0oooDooogogooao

Ooo0ooooooo0 oo ooo0o o0 oD oDoooooDooogogooo

OoOooODoooDhooo oo ooOoooD oo oDooooogooogao

OO0 Ooooo4Qo0 oo ooUoo oD oDoDooooooDooogogogoao

Oo0ooooooo0 oo oo o0 oo oooo0DoDooogogooo

Ooooooooo0ooDooo o oo oooooooogogooo

OO0 OooooQo0ooDooUoo oo oDoDooooooDooogogooao

Oo0ooOooooo0 oo oo o0 oD oDoDoo0oo0ooDooogogooo

OooooooooooOgoogoao

Ooo0ooooooo0 oo ooo o oDoDooo0o oo ooogogooo

OOooDoooooooogogao

OO0 Ooooo0oUQ0ooDooUoU U UoDoDoo4ggoooDooogogoao

27)

OooDooooooooQgogoao
OooooooooooOgoogao
OO0 oDoooogooooogogaog

OO0 oooooQo0 oo ooo0o oD oDoDoooooDooogogogoao
Ooo0oooooo o0 oo ooo o0 oD oD oo o0o oo ooogogooo
OO0 Oooogo0 Qoo ooUU U UoDoDooUUULoUoDooogogoao

OooDoooooooogogoao

Oo0oooooUo0 oo oooo oD oDoDoooooDooogogooao

OoooooooooooQgoogao

Ooo0ooooooo0 oo oo o o0 oD oD oo o0o oo oo ogogooo

Oooooooooooogooodg

OoooOoooOh oo o oo ooOoooD oo oooooogogoogao

Ooooooooooogogoao

OO0 oooooUQo0 oo ooo0o oD oo oDo4o0oooDooogogooao

OooooooooooQgogoao

Ooo0ooooooQo0 oo ooo0o o0 oD oDoooooDooogogooo

OooooooooooOoogoao

OooooooooDoooooooooooooooogogooao

OooDoooooooogogoao

OO0 ooooo4Qo0ooDoooo oo oDoDooooooDooogogogoao

[
el

OooDooooooooQgogoao

Ooo0ooooooQo0 oo oo o0 oo oooo0ooDooogogooo

5975227 B2 2016.8.23

OooooooooooOoogao

Ooo0ooooooo0 oo ooo o oo oooooooogogooo

OooDoooogooooogogao

OO0 Ooooo0o4Qo0ooDooUoo oD oDoDooogoooDooogogogoao

OooDooooooooQgogoao

Oo0oooooQo0 oo ooo0o oD oDoDoooooDooogogooao

OooooooooooOooOgoao

Ooo0ooooooo0 oo ooo o0 oo ooo0o oo ooogogooo

OoDooooogooooogogaog

OO oouo0o4Q0ooDooUU U oDoDoo4ggoooDooogogoao

Ooooooooooogogoao

Oo0ooOooooo0 oo ooo0o o0 oDoDoooooDooogogooao

OooooooooooQgoogoao

Ooo0ooooooo0 oo ooo oD oo ooo0o oo ooogogogoo

OO0 oDoooogooooogogaog

OO0 OoOoogo04Qg0UoDoDooUUUUUoDoDooUUoLooDooogogoao

OooDoooooooogogoao

Oo0oooooUo0ooDooo0 oo oDoDoo4oooDooogogooao

OooooooooooQgogoao

Ooo0ooooooo0 oo oo o oD oo oooo o oo ogogooo

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y

OO0 ooooogoggoooo
oo oooooQgoooo
Oooooooogooooao
OO0 ooooogoggoooo

e e e e e ) ey e s e R
e [ e ey e s e B
Iy [ ey Ry e e sy B [

OO0 oooooggogooao

O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oo o
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Ooo
O Oooo
O Oooo
O 0ooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O Oooo
O 0Oooo

OOo0OoOooodooooouoooDoogoggogooooogod

O o0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O o0Oooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O oOooo
O oOooo
O 0Ooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Ooo
O oOooo
O 0Oooo
O o0ooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo
O 0Oooo
O oOooo
O 0Oooo

Ooo0ooooogogQgogoo
OooooooogoQgoo
OO0 oooooggogog
Ooo0ooooogQgoo
OooooooogoQgoo
OoOooooooOooOgoao
Ooo0ooooogQgogoao
Ooo0ooooogoQgogoo
OoooooooOoogoao

OoooooogogQgoo
Oooo0oooQgoo
O0oDoooogQgogao
OoooooogogQgoo
OooooooQgoo
Oooooooogoo
Ooooooggoo
OooooooQgoo

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

O Oooo

O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O

O O0ooo

O oOood

O Oooo

O Oooo

O 0Oooo

O Oooo

O Oooo

O Ooooooogod
O Oo0oooogd
Oooooogdg
Ooooooogodg
O oo ooogd
O oooooogdg
Ooooooogodg
OO0 oooogdg
O oooooogdg
Ooooooogdg
O O0Doooogd
O Oo0ooooogdg
Ooooooogdg
OOooooood
O Oo0oooogd
O o0ooooogdg
O Oooooood
O Oo0oooogd
O o0ooooogdg
Ooooooogodg
O Oo0oooogd
O o0oooooogdg
Ooooooogdg
O Oo0Doooogd
O oooooogdg
Ooooooogodg

O
O
O
O
O

O oo ooogogog
oo ooooogogoo
OooooooQgoogoo
OO0 oooogogog
O o oooogogoo
OooooooQgogoo
O oD oooogogog
oo oooogogoo
oo oooooQgogoo
O oD oooogogog
O o0 oooogogoo
O o0 ooooQgogoo
OooooooogoOgoao
O o0ooooogogoog
oo oooogogoo
OoooooooOgoogoo
O oo ooogogog
oo ooooogogoo
OoooooooQgoogoo
OO0 oooogogog
oo oooogogoo
OoooooooQgogoo
OO0 oooogogog
oo oooogogoo
oo oooooQgogoo

(28)

O
O
OJ

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

O

[
el

5975227 B2 2016.8.23

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y
Iy sy ey [y
e s e s e e s ey e e e A s e s ) [

Oo0oooooo0ooooogogogoooo
Oooooooooooooogogoooao
OO0 Do oogog g0 ooDoo =0 oOoooo

OoooooQgogoao

OO0 oooooogoQgog
oo oooooogooQgo-g
OO0 ooooogogog
OO0 ooooogogog
OO0 oooooogoQgog
OoOooooooogoogodg
OO0 ooooogogog
oo oooooogoQgog
Oooooooogoogo-g
OO0 ooooogogog
oo ooooogoQgog
oo oooooogogog-g
OO0 oooooggog
OO0 oooooogoQgog
oo oooooogoQgo-g
OO0 ooooogogog
OO0 oooooogogog
oo oooooogoQgo-g
OO0 ooooogogog
OO0 oooooogogog
oo oooooogoQgog
Oooooooogoogo-g
OO0 ooooogogog
oo oooooogoQgog
Oooooooogogo-g
OO0 ooooogogog
OO0 oooooogoQgog
oo oooooogogogo-g
OO0 ooooogogog
OO0 oooooogogog

Oooooogogoooao
Ooooooogooooaoo
OO0 oooodgogooao
Oooooogoooaoo
Ooooooogooooao
OOoo0ooooOooOooOooOoano
Oooooogoooao
Ooooooogooooao
OOoo0ooooOooOoooOoaoo
Oooooogoooao
Oooooogogoooao
Ooo0ooooOooOoooOoaoo
OOooooogogoooao
Oooooogoooao
Ooo0oooooooOoaoo
OOooooogogooao
Oooooogogoooaoo
Ooooooooooao

OooooooOoogoao

OoOooo0oogooodg

Oooooogogao

OO0 oooooo0ooooogogogoooo
Oooooooo0oooooooooo
Ooo0ooooooooooooogogoooaobo
OO0 ooooo4o0ooooogoggogoooo
Oo0oooooo0ooooogoogogoooo
OoOooooooo o0 oooo=-—-000a0a0

OoooooQgoogoao

OooooocOooOgoano

Oooooogogaog

OoooooQogogoao

OooooocOoogao

OO0 ooooo4o0oooDoogoggogoooo
Oo0oooooo0ooooogogogoooo
Oooooooooooooogogoooao
OO0 Do ooo4o0oooDooggoooao
Oo0oooooo0oooooogogooooao
Oooooooooooooogogoooao
OO0 Do oooo4o0oooDooggoooo
Oo0oooooo0oooooogogogogoooo
Oo0oooooo0oooooooooo
OO0 Do ooogoUooooDooggoooao
OO0 oooooo0ooooogogogogoooo
Oooooooooooooogoooooo
Ooo0ooooooooooooogogoooaoo
OoOo0ooooooo0oo=--o0oOoogooooo

Ooooogogaog

OoooooQogogoao

OoooooOooOgoao

Ooooogogaog

(29)

OoooooQgogoao
OoooooOoogao
Ooooogogaog

Oooooogogoao

OoooooQoogoao

OoOooo0oogoood

OO0 oooooggogaog
OO0 oooooggogao
OooooooooQgogoo
Ooo0ooooooOgooOoo
OOo0oooooggogoo
Ooo0ooooogogoQgogoo
Ooooooooogoogoo
OOo0oooooggogao
OO0 ooooogogoQgogoo
Ooooooooogoogoo
OO0 oooooggogog
Ooo0ooooogoggogoo
OooooooooQgogoo
OO0 oooooggogaog
OO0 ooooogoggogoo
OooooooooQgogoo

OOoooood
OoOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood
OOooooogod
OoOoooood
OoOoo0oood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood

JP

Ooooocoooooooogogooao

OO0 oDoooo4o0oooDoogoggoooo
Oo0oooooo0ooooogogogogoooo
Oooooooooooooogogoooao

O=-O0o0o0oo0o0ooooogooao
OO0 oDoooogo4Qooo=--o04g0gooooo

[ |
[ |

O=-O0o0oOoo0o0ooooogooao

OoooooOoogooao
Ooooo-gogoao
Ooooooogogooao
Ooooooogogooao

Oooooooooooogooao

OO0 Do ooogog4o0oooDooggoooao
OO0 oooooo0ooooogogogogoooo
Oooooooo0oooooogoooo

[ |
[ |

5975227 B2 2016.8.23

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y

Oooooooo o0 oo oo o0o o oo oo oo oo oo oo ooogoooo
e s s e s e

Oo0ooooooooooogogogoo
OoooooooooooogogQgoao
OO0 oo ooo4gogoooooggogao
OO0 oooooooooooggogoo
Oo0ooooooooooogQgoo
OO0 Do ooo4dgooooggogaog
OO0 oooooooooooggogoao
Oooooooo0ooooogogQgogoo
Oooooooooooooogoao
OO0 oDoooogogoooooggogoo
Oo0ooooooooooogoQgoo
Oooooocoooooooogooao
OO0 oo ooogogoooooggogao
Oooooooo0oooooggoo
OooooooooooooQgoao
OO0 oo ooogQgoooooggogo
Oo0oooooo0ooooooggogoo
Ooo0ooooooooooogogoQgoo
OO0 oo ooo4Qgoooooggogaog
Oo0oooooooooooggogoo
Oo0ooooooooooogogQgogoo
Ooooooooooooooogoogoao
OO0 ooooo4ooooooggogoo
Oo0oooooo0ooooogQgoo
Oooooooooooooogoogoao
OO0 oo ooogogoooooggogoo
Oo0ooooooooooooggoo
OooooocooooooooQgooao
OO0 oo ooogogoooooggogo
Oo0oooooo0oooooggoo
OooooocooooooogooQgoao
OO0 oo ooo4Qgoooooggogaog
Oo0oooooo0oooooggogoo
Oo0oooooooooooogogQgoo

OoooooooooooogQg e

OO0 oDooogoooooogogog

OOoo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O 0Oo0Oooo
O Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0Oo0Oooo
O Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O0Oo0oo0ooao
O Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O Ooo0oooo
OOoo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O 0Oo0oooao
O 0Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0Oo0oooao
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oooao
O 0Oo0Oo0o0oao
O Ooo0oooao
O Ooo0oooao
O0Oo0oo0ooao
O Ooo0oooo
O0Ooo0oooao
O0Ooo0oo0ooao
O 0Ooo0oooao
O Ooo0oooaoo
O0Ooo0oo0ooao
O 0Oo0oooo
OOoo0oooao
O0Ooo0oooao

OoOoooood
OoOoo0oood
OOoo0oooogod
OOooooogod
Oooooog e

O

uono

Ooooooogood
OoooOoooooooOod
OoooOoooooOoooOod
Ooooooogood

O0Ooo0oooogod
OOoo0oooogod
OOoo0oood
OoOooO0oood
OOoo0oooogod
OoOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoo0oood
OOooooogod
OoOoooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oooogod
OOoooood
OoOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OOoooood
Oo0Ooo0Ooood
OOoo0oooogod
OOoooood

uon

uono

Ooooooooogoooao
OO0 ooooogogooo
oo oooooogooo
Ooooooooogoogooao

uoo

Oo0oooogodgogooao

(30)

aoo

OooooodQgooao

OooooooQgooao

Oo0oooogodgogooao

uond

OooooooQgooao

OooooooQgooao

OoOo0ooogooogoo

goad
oooboooooboboocoooboooobobooooobooOo OobOoo
gbobooooogoboobobooobooboboboooooboobonb
ugbooboooooobooboboboooooboboboboooboobobao

Oooooogodgooao

OoooooQgooao

OoOooooodgooao

JP

5975227 B2 2016.8.23

goad

Oooooogodgooao

OoooooodQgooao

Oooooodooao

O 0Ooo0ooo0oao
O Oo0oooao
O Ooo0oooo
O 0Ooo0oooao
O O0Oo0oooao

god

OooooogodgQgogooao

OoooooodQgooao

OooooooQgooao

O Ooo0oooao
O 0Ooo0oooao

gboooaoao

Oo0oooogodgogooao
OoooooQgooao
Oo< ooDoogooag
Oo0oooogodgogoao
Oooooogodgooao
OooooooQgooao

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y
Iy sy ey [y
e s e s e e s ey e e e A s e s ) [

OO0 ooooooooooogdg
Oo0oooooooooooogog
OO0 Do ooogogooooogdg
OO0 ooooogooooooogdg
OO0 ooooooooooooQgodg
Ooo0ooooooooooooogodg
OO0 oDoooooooooogoogdg
oo oooooooooooogodg
Ooooooooooooooogodg
OO0 oDoooogoooooogoogdg
Oo0oooooooooooogodg
Ooo0oooooooooooodg
OO0 oDoooogoogooooogogdg
Oo0oooooooooooogdg
Ooo0oooooooooooogodg
OO0 Do ooogogooooogogdg
OO0 oooooooooooogdg
oo oooooooooooogodg
OO0 Do ooogogooooogdg
OO0 oDoooooooooogoogdg
oo oooooooooooogodg
Oo0oooooooooooood
OO0 ooooooooooogoogdg
oo oooooooooooogodg
Oo0oooooooooooodg
OO0 ooooogoooooogoogdg
Oo0oooooooooooogdg
Oooooooooooooogodg
OO0 oo ooogogoooooggdg
OO0 oooooooooooogdg
Oo0oooooooooooogodg
OO0 Do ooogogooooogogdg
OO0 oooooooooooogdg
oo oooooooooooogodg

OO0 oDooooo0Dooooogoogooooogodg

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

OoooooogogQgoo
Oooo0ooogoQgoo
Oooooogogogao
Ooooooggoao
Ooooooogogoo
Oooo0ooooogoao
Ooooooggoao
OoooooogoQgoo
Oooo0oooogoo
Ooooooggoao
OoooooogQgoo

Oo0ooooo o0 oooooooooodg

OoOooOoooDooooooogoooogoogoo

OO0 oo oooo0oooogoooooogodg

Ooooooooooooooooodg

Oooooooooooooooood

Ooooooooooooogoooogod

Ooooooooooooooooodg

Oooooooooooooooood

Oooooooooooogogogoooogod

Ooooooooooooooooodg

Ooooooooooooooooodg

Oooooooodg
O Oooooogdg
Oooooooogdg
OoooooooQgodg
OO0 ooooggdg
Oooooooggdg
Oooooooogodg
O o0Doooogg
Ooooooogdg
Oooooooogodg
Oooooooodg
Oooooogdg
Oooooooogdg
Oooooooodg
OOooooogdg
Oooooooogdg
Oooooooodg
O Oooooogdg
Oo0ooooogg
Oooooooodg
OO0 oooogdg
Ooooooogdg
OoooooooQgodg

OoDoDoooooooogoguogoooogod

(31)

Ooooooooooooooooodg
Oooooooooooooooooodg
OoDoDooo4oooDoogoguogoooogodg

Ooooooooooooooooogodg

Ooooooooooooooooodg

OoOooooooooooooogoogogoog

Ooooooooooooogoooogodg

Ooooooooooooooooodg

Oooooooooooooooood

Oooooooooooogogogoooogodg

[
el

Ooooooooooooooooogodg

5975227 B2 2016.8.23

Oooooooooooooooood

Ooooooooooogoggogoooogod

Ooooooooooooooooodg

Ooooooooooooooooodg

OoDooooUooooogoggogoooogod

Ooooooooooooogoooogodg

Ooooooooooooooooodg

OoDoDoooUooooDoogogugogoooogod

O
O
O

Ooooooooooooogoooogodg

Ooooooooooooooooodg

10

20

30

40

50



OOoo0ooood

Iy e R v I

Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [

OOoooood

Iy e e e ) e e ey e s v I

Iy sy ey [y
e s e s e e s ey e e e A s e s ) [

Oo0ooooooooooogogogoo
Oo0oooooooooooQgoao
OO0 Do ooogoooooggogog
Oo0ooooogoooooogogogoog
Oo0ooooooooooogogQgoo
Ooooooooooooooogoogoao
OO0 ooooogooooooggogoo
Oo0ooooooooooogogQgoo
Ooooooooooooooogoogoao
OO0 oDoooogogoooooggogoog
Oo0ooooooooooogogQgoao
Oooooooooooooogoogoao
OO0 Do ooogogoooooggogog
Oo0ooooooooooogQgoo
Oo0oooooooooooQgoao
OO0 oo ooogogoooooggogog

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

Oooooooooooogogoo
Oooooocooooooogogoao
Oo0DoDooo4dgdooooogogogog
Oooooco4oooooogogoao
Ooooocooooooogogoo
Ooooooooooooogogoao
Oooooo4ogooooogogoao
Ooooocooooooogogoao

OO0 oooooogogoog
oo oooooogooQg-g
OO0 ooooogogdg

O
O
O

|

Ooooooogogooao
Ooooooogoogooao
OoooooOoogooao
Ooooogogooao
Oooooogogooao
Oooo0oooOoogooao
Ooooogogoao
Oooooogogooao
OoooooOoogooao
Ooooogogoao
Oooooogogooao
OoooooOoogooao
Ooooodgogoao
Oooooogogooao
OoooooOgoogooao
Oo0ooo4gogoao
Ooooogogooao
OoooooQgogooao
Oooo0ooooogooao
Ooooogogooao
OoooooQgogooao
Oooo0ooOoogooao
Ooooogogoao
Oooooogogooao
OoooooOoogooao
Ooooogogoao
Ooooooogogooao
OoooooOoogoao
Ooooogogoao
Oooooogogooao
Ooooooogoogooao

O 0Ooo0oo0oao

OoooooOooOooao

Oooooo4gogooooogoggogoQg

Ooooooooooogogao
Ooooooooooooogoogao
OoooDoooooooggaog
Ooooooooooogogao
Oooooooooooogoogoao
Y i

(32)

[ |
[ |
O d

oo ooooogo Tooooogogogogoog

O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

Ooooooooooogogao
Ooooooooooogogao
OO0 ooDooogoooogogaog
Ooooooooooogogao
OoooooooooogoQgao
Oooooooooooogoogao
OoooDooooooogogao
Ooooooooooogogoao
Ooooooooooooogoogao

OoooOooooooooooooOoad
OoOoooooOooooooogoogodg

[

ToOooOoogoogoooo

OOoooood

OoooooooooooQgoao
OoooooooooooOgogoao
Oooooco4ogooooogoggogoao
OooooooooooogQgogoao
OoooooooooooQgogoao

[
el

5975227 B2 2016.8.23

Oooooogoooao

O

O
Ooooooooooooggoao

OooooooooooooQgoao
OoDoDooo4gooooogoggogaog
Ooooooo0ooooogoggoao
OooooooooooooQgoao
Oo0DoDooo4dgooooogogogaog
Ooooooo0ooooogoggoao

O Oooo

Ooooooggoao

O

Oooooooooooogogao
Ooooocoooooogoogao
Oo0ooDooooooogogaog
Ooooooooooogogao
Ooooooooooogogao
OO0 ooooooooogogog
Ooooooooooogogao
Ooooooooooogogao

o o0 oogoao

Oo0oo0oood

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y

Iy I ey [y A Iy

OO0 ooooddooooUooUoUUoooDooggUgogooooggg

O Ooogooao

O 0Ooo0ooo0oao
O O0Oo0oooao

(]
O

O
O

O
O

OO0 oooogQgoooao
Oo0oooogodgooao

O

O 0OooQgoo
O 0Ooo0gooo
O O oQgogog
O Ooogoo
O 0Ooo0goo
O 0O o0ooo
O Ooogoo
O 0OooOgooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogoo
O 0Ooogoo

Oo0oooogooao
Ooo0oooQgoooo
Oo0ooogQgogoao
Oo0oooQgooao
Ooo0oooQgooo
OooOooooOooOooao
Oo0ooogoogooao
Ooo0oooQoooo
OooOooooOooOooao
Oo0ooogoQgooao
Oo0ooooooao
Ooo0ooooOogoOooao
Oo0ooogQgogoao
Ooo0oooogoooao
Ooo0oooOoooao
Oo0o0ooogQgogoao

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

Ooo0o0ooodQgooao

O 0Ooo0ooo

|

OoOo0ooooogoao

Ooo0oo0ogao

Oo0oooodQgooao

O Ooooo

Oooo=-0O04d00gno0oao.o

O 0Ooo0ooo

OooOoo0o0ooodgooano

O 0Ooo0ooo

Oo0oooogodooao

O Ooogooo

Oo0oooodQgooao

O 0Ooooo

Ooooooodgooao

O 0Ooo0ooo

Oo0oooogodogooao

O Ooogoao

Oooo=-0O04do0ooao

O 0Ooooo

Oooo0ooodgooaoo

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

O 0Ooo0ooo

OoOo0oooogodogooao

O Ooogoo

(33)

ooao

Oo0oooodgooao

O 0Ooooo

Ooo0ooooQgooao

O 0Ooo0ooo

OOo0o0ooogodogoao

O O0Oogoao

Oo0oooodooao

O Ooooao

Ooo0oooodQgooaoo

O 0Ooo0ooo

|

OoOo0ooooogoo

JP

o

Oo0oooodgooao
Ooo0ooooQgooao
OooO0Oo0ooodooano
Oo0oooogodooao
Oo0ooooQgooaoo

O Ooooo
O 0Ooooo
O 0Oo0oo0oao
O Oooo
O Oooo
O 0Oo0ooao

od

5975227 B2 2016.8.23

oooao

O

Ooo0oo0ooodgooao

um Tin OxidelO

Ooo0oo0ogao

ooooao
ogoooao

O Ooogooao
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooo
O Ooogooo
O 0Ooooo

O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O 0Ooo0ooo

O

Oo0oooogodogooao

OoOooooggQg

O Ooogoo

O

Oo0oooodQgooao

OooooogoQgQg

O 0Ooooo

O

Ooo0oooodgooao

Oooo0ooogoQgaQ

O 0Ooo0ooo

goo

O

OoOo0oooogodgogooao

Oooooggdg

O Ooogoo

O

Oo0oooodQgooao

OoooooggQg

O 0Ooooao

O

Ooo0ooooQgooao

s [ Iy |

O 0Ooo0ooo

goao

O

OOo0o0ooogodogooao

Ooooogogdg

O O0Oogoao

O

Oo0oooogodgooao

OooooogogoQg

O Ooooo

O

Ooo0oooodQgooao

I B s [y |

O 0Ooo0ooo

10

20

30

40

50



Iy e e e ey e e R e s s [y
Iy ey I [y
e e e e ey e s e e e e e s e s s [
1 ey e s e ey e e e s s [y
Iy sy ey [y
e s e s e e s ey e e e A s e s ) [

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

O 0Oo0oooo
O 0Oo0oooo
O Oo0oooo
O 0Ooo0oooo
O 0Ooo0oooo
O 0Oo0oo0ooao
O Ooo0oooo

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

OoooooooooooggaoQg

OoooooogoQgoo
Oooo0oooQgoo
Ooooooggogao

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

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

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

OooooooooooogQgaoQm

O

Ooooooooooogoodg

|

OoooooooooooggaoQg

Ooooooogdg
Oo0oooooogodg
OoOoooooogod
O Oo0ooooogdg
O o0oooooogdg
OOoooooogod
O Oo0oooogdg
OO0 ooooogdg
oo Ooo0ogoao
O Oooooogdg
O oo oooogdg
Ooooooogodg
OO0 oooogdg
O oooooogdg
Ooooooogdg
OO0 oooogdg
O Ooooooogdg
Oo0oooooogdg
OOooooood
O Oo0ooooogdg
O oo oooogdg
Ooooooood
O O0ooooogd
OO0 ooooogdg
Ooooooogodg
O Oo0ooooogdg
O o0ooooogdg
Ooooooogodg
OO0 oooogdg
Oooooogdg
Ooooooogdg

oo oooooOooooog
Oo0oooooooooood
OO0 oooooQgoooodg
OO0 oooooooooodg
Oo0ooooooogoooood
OO0 oooooQgoooodg
OO0 oooooQgooooodg
Oo0oooooooooodg
OO0 ooooo4Qgoooodg
OO0 oooooQgooooodg
OO0 oooooooooodg
OO0 oo ooo4Qgoooodg
OO0 oooooQgoooodg
OO0 ooooooOooooodg
OO0 oo ooo4gooood
OO0 oooooQgoooodg
oo oooooQogoooogdg
Oo0ooooooooood
OO0 ooooo4Qgoooodg
OO0 ooooooOooooodg
Oo0oooooogoooood
OO0 ooooo4Qgoooodg
OO0 oooooooooodg
Oo0ooooooooood
OO0 oo ooo4Qgoooodg
OO0 oooooQgooooodg
OO0 oooooooooodg
OO0 oo ooo4gQgoooodg
OO0 oooooQgoooodg
OO0 oooooOooooodg

O 0Ooooao
O 0Oo0oo0oao
O 0Ooooo
O Ooooo
O 0Oo0ooao
O 0OooOooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
O 0OoOooo
O 0Ooooo
O 0Ooo0ooao
OO oOooo
O Ooooo
O 0Ooo0ooo
O 0Oo0oo0oao
O 0Ooooo
O 0Ooooo

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

(34)

ooao

O
O
O
O
O
O

|

O

JP

5975227 B2 2016.8.23

oooooooooao

oo

uybooouoboogbd
oooooooooao
gboooooboobao
ugboooogboobad
oooooooooao
oooooooooao

O
O
O
O
O
O
O
O
O
O

10

20

30

40

50



Iy e ey e e e ey ey s e s I R

OOoo0oo0oooo
O Oooooodg
OOooooog
OOooOooood
O Oo0oooao

Oooooocoo0ooooo oD oo ooo oD ooDooooooDoooogoogoooao
OOooooo40ooooooo0DoooDooDUo Do oDoDooUoUUoooDoDoogogooao
Ooooooo4o0oooooo0 oo ooooDooDoDo*®T 0o oDooogogoooao
Oooooooo0ooooo o0 oo oo o0 oo oDoo o0 oo oooogoogoooao
e s e e e e e e s e [ o

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

Oo0oooQgooao
Ooo0oooogooo
Oo0ooogQgogoao

OoooooggQg

Oooooogogogoao
Oooo0ooogoogoo
Ooo0oogogoao
Oooooogogogoao
Ooooooogoogoo
OoOoo0oooogoao
Oooooogogoao
Ooooooogoogoo
OoOoo0oooogoao
Ooooogogoao
Ooooooogoogoo
Oooo0oooogoao
Ooooogogoao
Oooooogogoao
Oooo0ooogoao
Ooo0oogogoao
Ooooooogogoo
Ooooooogoogoo
Oo0ooogogoao
Ooooooogogogoao
Ooooooogoogoo
OooOoo0oooogooao
Oooooogogoao
Ooooooogoogoo
Oooo0oooogoao
Ooooogogoao
Ooooooogogogoao
Oooo0oooogoao
Ooo0oogogoao
Oooooogogogoao
Oooo0oooogoo

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

Oooo0ooogoQgaQd

O

Ooooo0oogoood

OooooogogaoQg

OoooooggQg

|

OooooogQgQg

I [ |

[ |

Oooooogogodg

Oooooggdg

OooooogoogQg

OooooogQgQg

I B [ |

I [ |

OoooogogQg

OooooggQg

OooooogogoQg

OooooogQgQg

OooOoo0ooogoQgao

OOoo0ooogodgaQd

Ooooogg-g

O O0Oo0oooogod
OOoo0ooood
OoOoo0oo0oood
O O0Oo0oooogod
OOoo0ooood
OOoo0ooood
O O0Oo0oooogod
OO0Ooo0ooood
OoOoo0ooood
O0Ooo0oo0oood
OOoo0ooood
OOoo0ooood
O0Ooo0oo0oo0ood
O O0Ooo0oooogod
OOoo0ooood
O0Ooo0oo0oood
OO0Oo0oooogod
OOoo0ooood
OoOoo0oo0oood
O 0Oo0oooogod
OOoo0ooood
OoOoo0ooood

(35)

ooao

OooooogogaQg

I B [ |

Ooooogogdg

OooooogogQg

I [ |

Ooooo0oogoood

OooooogogoQg

OooooogoogoQg

I [ Iy |

JP

o

OooooogogoQg
T OooooQgogooQg
I s |

O O
O O

5975227 B2 2016.8.23

oooooooooao

Ooooogog-g
OooooogogoQg
I sy |
OOoooogg-g
OooooogogoQg
I Oy |
Ooooogogdg
OooooogogoQg
Ooooooogogo

OOo0Doooogdg
Ooooooogg
Ooooooogdg

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

10

20

30

40



ooooao

(36) JP 5975227 B2 2016.8.23

ISPy Ve S

O

gbooooadg
oboood

0

gbooooag
obooo

0

T

ooooon
ooooano

gboooodg

Molecular Weight: 494.62
RM1

Molecular Weight: 536.70
RM2

O

Tty

¢ i

0]

Molecular Weight: 576.76
RM3

O

YLOWOOWO

Molecular Weight: 522.63
RM4

O

as

10

20

30

40



(37) JP 5975227 B2 2016.8.23

goooad
0\/\/\/0 O\/\/\/O
0O O
Molecular Weight: 418.52
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IH NMR (CDClg) & : 1.57 (m, 4H), 1.74 (m, 4H), 1.86 (m, 4H), 2.06 (s, 6H), 4.02
(t, 4H), 4.12 (t, 4H), 6.95 (d, 4H), 7.47 (d, 4H).
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_ ] /u\ Acetone

HO O O OH + H, ™ O—{(CH),—Br —
O G
H;CJ\G‘"(CHQS“O Om(_cii_z-}smo’u\cgs
(RM1-A) 10

OoOoooogano
Oodo0ooooooooo0oooo0oooooooooob oo ooooobooooooodn
Ofddooooooooooooooobo0 oo oo oo ooooooooooodn
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O0o0oo0oo0oo0oo0ooooooo0 o000 oo o oo o o000 oo ooooooon0onOoan
Oo0oooooooooooooooooooooooooooononoOdan

14 NMR (DMSO-d6) & : 1.46 (m, 8H), 1.71 (m, 4H), 3.41 (m, 4H), 3.98 (m, 4H), 4.3 20
9 (m, 2H), 6.96 (m, 4H), 7.51 (m, 4H).

Ooooooo
ooooo
o O 10%NaOH(aq)
g fo B
H,C© O—(CHy);—0 0—{CH),—0" cH, ————————»
(RM1-A)
HO—{CHZ)S—{)O—(CH,)S—OH

(RM1-B) 30
Ooooooo
0000000000000 D00000O00000D00D0D0000D0D00O0O00OoOoOan
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0000000000000 O0000000000000000000000000000
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0000000000000 000000000000000000000000000
0000000000000 000000000000000000000000000 40
0000000000000 00000000000000
1H-NMR(CDCI3) & O 1.56(m, 4H), 1.74(m, 4H), 1.82(m, 4H), 1.97(s, 6H), 4.03(m, 4H
), 4.20(m, 4H), 5.55(m, 2H), 6.10(m, 2H), 6.94(d, 4H), 7.45(d, 4H).
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0 *H-NMR(400MHz,, DMSO-d6, & ppm):7.79-7.76(4H, m), 6.96-6.94(4H, m), 4.11-4.08(8
H, m), 2.06-1.94(6H, m), 1.88-1.85(4H, m), 1.75-1.69(4H, m), 1.64-1.54(4H, m).

000000

0000000000000 0000000000000000N0O0000ooNooNooon
000000000000 000000000000000000O00ON0OONO0ONoOn
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0 H-NMR(400MHz, CDCls, & ppm):7.79-7.75(4H, m), 6.96-6.93(4H, m), 4.10-4.04(4H,
m), 3.71-3.69(4H, t), 1.90-1.83(4H, m) , 1.70-1.53(12H, m).
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OoooooogoOgoo

1H-NMR(400MHz, CDCl5, & ppm):7.78-7.76(4H, m), 6.95-6.93(4H, m), 6.12-6.11(2H,
m), 5.57-5.56(2H, m), 4.18(4H, t) , 4.06(4H, t), 1.95-1.92(6H, m), 1.92-1.76(6H
.67-1.28(6H, m).
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