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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記の化学的組成を有すると共に、か焼状態において下記の表１に示すｄ値に実質上一
致する値において最大特性回折ピークが出現するＸ線回折図形を示す多孔質結晶性物質：
　　　Ｘ2Ｏ3：ｎＳｉＯ2：ｍＧｅＯ2

（上記組成において、ｎ＋ｍは少なくとも５であり、Ｘは３価元素を示し、Ｓｉ/Ｇｅ比
は少なくとも１である。）
【表１】

（表中、ｄはオングストローム単位の面間距離を示し、回折線の相対強度は、最大強度ピ
ークに対する百分率で計算した値であり、ｖｓは非常に強い相対強度（80～100％）を示
し、ｍは中間の相対強度（40～60％）を示し、ｗは弱い相対強度（20～40％）を示す。）
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【請求項２】
　非か焼状態の合成形態において、最大特性回折ピークが下記の表２に示すデータに実質
上一致するＸ線回折図形を示す請求項１記載の多孔質結晶性物質。
【表２】

（表中、ｄはオングストローム単位の面間距離を示し、回折線の相対強度は、最大強度ピ
ークに対する百分率で計算した値であり、ｖｓは非常に強い相対強度（80～100％）を示
し、ｓは強い相対強度（60～80％）を示し、ｍは中間の相対強度（40～60％）を示す。）
【請求項３】
　か焼状態において、下記の表３に示すデータに実質上一致する回折ピークを示す請求項
１記載の多孔質結晶性物質：

【表３】

（表中、ｖｗは非常に弱い相対強度（0～20％）を示す。）
【請求項４】
　非か焼状態において、下記の表４に示すデータに実質上一致する回折ピークを示す請求
項２記載の多孔質結晶性物質：
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【表４】

（表中、ｗは弱い相対強度（20～40％）を示し、ｖｗは非常に弱い相対強度（0～20％）
を示す。）
【請求項５】
　ＸがＡｌ、Ｂ、Ｉｎ、ＧａおよびＦｅから成る群から選択される少なくとも１つの３価
元素を示す請求項１記載の多孔質結晶性物質。
【請求項６】
　ＸがＢ、Ａｌまたはこれらの混合元素から選択される請求項１記載の多孔質結晶性物質
。
【請求項７】
　下記の工程（i）～（iii）を含む、請求項1～6いずれかに記載の多孔質結晶性物質の合
成方法：
　（i）３価元素（Ｘ）源、Ｈ2Ｏ、Ｓｉの酸化物又はその他のＳｉ源、Ｇｅの酸化物又は
その他のＧｅ源、有機構造規定剤（Ｒ）およびフッ化物イオン源を含有すると共に、下記
の酸化物のモル比で示される組成を有する合成混合物を反応させ：
　　　（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）/Ｘ2Ｏ3≧５
　　　Ｈ2Ｏ/（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）＝1～50
　　　Ｒ/（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）＝0.1～3.0
　　　Ｆ/（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）＝0.1～3.0
　　　ＳｉＯ2/ＧｅＯ2≧１
　（ii）該合成混合物を80～200℃の温度を含む反応条件下において、該多孔質結晶性物
質が形成されるまで保持し、次いで、
　（iii）該多孔質結晶性物質を回収する。
【請求項８】
　該多孔質結晶性物質の内部に吸蔵された有機物とフッ化物イオンを、抽出処理、250℃
よりも高温で2分間～25時間処理する熱処理または両者の併用によって除去する第４の工
程をさらに含む請求項７記載の方法。
【請求項９】
　合成混合物が下記のモル比で表される組成を有する請求項７記載の方法：
　　　（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）/Ｘ2Ｏ3≧７
　　　Ｈ2Ｏ/（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）＝2～20
　　　Ｒ/（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）＝0.1～1.0
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　　　Ｆ/（ＳｉＯ2＋ＧｅＯ2）＝0.1～1.0
　　　ＳｉＯ2/ＧｅＯ2≧５
【請求項１０】
　構造規定剤がＮ(16)－メチルスパルテイニウム塩である請求項７記載の方法。
【請求項１１】
　構造規定剤がＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドである請求項７記載の方法
。
【請求項１２】
　少なくとも１種の有機化合物から形成される供給原料を、請求項1～6のいずれかに記載
の触媒活性量の多孔質結晶性物質と接触させることを含む、該供給原料の変換方法。
【請求項１３】
　少なくとも１種の有機化合物から形成される供給原料を、請求項7～11のいずれかに記
載の方法によって得られる触媒活性量の多孔質結晶性物質と接触させることを含む、該供
給原料の変換方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は多孔質物質の技術分野、特に有機化合物の触媒変換（catalytic conversion）
において有用なゼオライト特性を有する多孔性物質の技術分野に属する。
【背景技術】
【０００２】
　ゼオライトは、触媒、吸着剤およびイオン交換剤としての重要な用途が見出された多孔
質結晶性アルミノシリケートである。これらのゼオライト物質の多くは、均一なサイズと
形態の溝（channel）と空洞（cavity）を形成する充分に解明された構造を有しているた
めに、特定の分子の吸着は可能にするが、細孔を通って分散するには過度の大きさを有す
る他の分子が結晶の内部を通過することは妨げる。この特徴は、ゼオライト物質にモレキ
ュラーシーブ特性を付与する。このようなモレキュラーシーブの格子はＳｉおよび周期表
のIIIA族の他の元素を含むことができ、これらの全ての元素は四面体状に配位結合し、該
四面体はそれらの頂点を介して酸素原子によって結合され、これによって三次元格子が形
成される。格子位置において四面体状に配位結合されるIIIA族の元素によって発生する負
電荷は、結晶中のカチオン、例えば、アルカリ金属カチオンまたはアルカリ土類金属カチ
オンの存在によって補償される。特定のタイプのカチオンは、イオン交換法を用いること
により、別のタイプのカチオンによって完全もしくは部分的に交換することができる。こ
の特性を利用することによって、所望のカチオンの選択により所定のシリケートの特性を
変化させることができる。
【０００３】
　多くのゼオライトは、構造規定剤（structure director agent）として作用する有機分
子の存在下で合成される。構造規定剤（SDA）として作用する有機分子は、一般にその構
造中に窒素原子を含んでおり、反応媒体中において安定な有機カチオンを発生させる。
【０００４】
　シリカの移動は、SDA自体の水酸化物（例えば、ZSM-5ゼオライトの場合にはテトラプロ
ピルアンモニウム水酸化物）として導入することができる塩基性媒体とＯＨ－基の存在下
でおこなうことができる。ゼオライトの合成においては、フッ化物イオンはシリカの移動
化剤（mobilising agent）として作用することができる。このことは、例えば、ヨーロッ
パ特許EP-A-0337479に記載されている。即ち、この特許明細書にはZSM-5を合成するため
に、pH値が低い条件下での水中において、シリカの移動化剤としてHFを使用することが開
示されている。
【０００５】
　現在のところ、約135種類のゼオライト構造体が知られている。しかしながら、これら
のうちのわずかに１種類のゼオライト構造体が、12個の四面体によって形成される断面に
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相当する断面を有する溝を通して利用し得る比較的大きな体積を有する空洞をその構造中
に含むことによって特徴づけられる構造を保有するに過ぎない。フォージャサイト（Fauj
asite）として知られているこのゼオライトは、接触分解反応において触媒として一般的
に使用されているものである。しかしながら、この物質は、アルミニウムの含有量が低い
この種の物質を合成することができない。このことは、合成後の物質を脱アルミニウムを
おこなう後合成工程に付さなければならないことを意味する。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　従って、アルミニウム含有量が少ないゼオライト物質であって、12個の四面体環によっ
て構成される溝を通して利用可能な高容量空洞をもたらすトポロジーを有すると共に、単
一の合成工程によって直接的に得ることができるゼオライト物質が非常に要望されており
、本発明はこのような要望に応えるためになされたものである。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　即ち本発明は、か焼された無水状態において、下記のモル組成を有する新規な多孔質結
晶性物質（以下、ITQ-21という。）に関する：
　　　Ｘ2Ｏ3：ｎＹＯ2：ｍＺＯ2

　この場合、Ｘは３価元素、例えば、Ａｌ、Ｂ、Ｆｅ、Ｉｎ、Ｇａ、Ｃｒまたはこれらの
混合元素を示し、Ｙは４価元素、例えば、Ｓｉ、Ｔｉ、Ｓｎまたはこれらの混合元素を示
し（Ｓｉが好ましい）、ＺはＧｅを示し、（ｎ＋ｍ）の値は少なくとも５であって、７～
∞の間の値であってもよく、またｎ/ｍの値は少なくとも１を示す。
【発明を実施するための最良の形態】
【０００８】
　上記の値から判断するならば、結晶性物質ITQ-21は、添加する元素の不存在下において
合成できることが明らかに推定される。
【０００９】
　ゼオライト物質ITQ-21は、か焼状態およびか焼処理に付さない合成後の状態において、
他の既知のゼオライト物質のＸ線回折図とは異なるＸ線回折図を示すが、最も重要な回折
線を以下の表１（か焼状態）および表２（非か焼状態）に示す。
【００１０】
【表１】

【００１１】
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【表２】

【００１２】
　本発明の一つの態様においては、ゼオライト物質ITQ-21は、以下の表３（か焼状態）お
よび表４（非か焼状態）に示す回折線をさらに示す。
【００１３】

【表３】

【００１４】
【表４】
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【００１５】
　これらの回折図形に関するデータは、黒鉛モノクロメーターおよび銅からのＫα放射線
を用いる自動発散スリットを備えたＸ’－ペルト回折計（フィリップス社製）を用いて得
られたものである。回折のデータは２θのパス（pass）を0.01°にすることによって記録
した（θ：ブラッグ角）。この場合、計数時間は10秒/パスとした。面間距離（ｄ）はオ
ングストローム単位で計算し、回折線の相対強度は最大強度ピークに対する百分率で計算
した。非常に強い場合（ｖｓ）は80～100％であり、強い場合（ｓ）は60～80％であり、
中間の場合（ｍ）は40～60％であり、また弱い場合（ｗ）は20～40％であり、非常に弱い
場合（ｖｗ）は0～20％である。
【００１６】
　単一もしくは単独の回折線としてのこの試料の回折データは、重なり合ったオーバーラ
ップまたは反射の重なり合いから構成されることがあり、また、このようなオーバーラッ
プ等は、一定の条件下（例えば、結晶学的変化の相違）においては、分割線または部分的
分割線として発現されることがあることに留意すべきである。一般に、結晶学的変化には
、単位格子のパラメーターにおける小さな変化および/または構造の原子間結合に変化を
もたらすことのない結晶の対称性における変化が含まれる。相対強度の変化も含むこのよ
うな変化は、補償カチオンの種類と量、格子組成、これらの結晶のサイズと形態、好まし
い配向、または実施する熱処理もしくは水熱処理の方法の相違にも起因することがある。
【００１７】
　ITQ-21の合成法においては、酸化ゲルマニウムおよびシリカの移動化剤としてフッ化物
、特にHFを使用するが、生成物の構造の内部に吸蔵される有機分子とフッ化物イオンは常
套法によって除去される。即ち、有機成分は、例えば、抽出処理、または250℃よりも高
温で2分間～25時間加熱する熱処理によって除去される。
【００１８】
　非か焼形態のゼオライト物質または熱処理後のゼオライト物質中に存在する補償カチオ
ンは、もし存在するときには、他のカチオン、例えば、金属イオン、Ｈ＋またはＨ＋の前
駆体（例えばＮＨ4

＋）によって交換することができる。イオン交換によって導入するこ
とができるカチオンの中でも、ゼオライト物質の触媒としての活性を高める役割を果たす
カチオンが好ましく、特に、Ｈ＋、希土類および周期表VIII族金属のカチオン、並びにII
A族、IIIA族、IVA族、VA族、IB族、IIB族、IIIB族、IVB族、VB族およびVII族の元素のカ
チオンが好ましい。
【００１９】
　触媒を調製するためには、本発明による結晶性物質を水素化－脱酸素成分、例えば、白
金、パラジウム、ニッケル、レニウム、コバルト、タングステン、モリブデン、バナジウ
ム、クロム、マンガンおよび鉄等と十分に結合させることができる。これらの元素の導入
は、結晶化段階において、交換法（適当な場合）、および/または含浸法もしくは物理的
混合法によっておこなうことができる。これらの元素はカチオン形態および/または分解
して適当な触媒形態の酸化物もしくは金属成分を生成する塩もしくはその他の化合物の形
態で導入することができる。
【００２０】
　結晶性物質ITQ-21は次の成分を含有する反応混合物を出発原料として調製することがで
きる：Ｈ2Ｏ、所望による３価元素Ｘ（例えば、Ａｌおよび/またはＢ）の酸化物もしくは
該元素源、４価元素（例えば、Ｓｉ）の酸化物もしくは該元素源、Ｚ（Ｇｅ）の元素源（
例えば、ＧｅＯ2）、有機構造規定剤（Ｒ）［一般的には、Ｎ(16)－メチルスパルテイニ
ウムの塩（好ましくは水酸化物）］およびフッ化物イオン源（好ましくはＨＦ）。
【００２１】
　該反応混合物の組成（酸化物のモル比）を以下の表５に示す。
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【表５】

【００２２】
　ITQ-21の結晶化はオートクレーブ内において、80～200℃の温度で静的もしくは撹拌下
でおこなうことができる。この処理は、結晶化を達成するのに十分な時間（例えば、12時
間～30日間）おこなう。
【００２３】
　合成混合物は複数の異なる元素源から調製することができ、この場合には、これらの元
素源に応じて、結晶化のための時間と条件を変化させることができることに留意すべきで
ある。合成を促進させるためには、ITQ-21の結晶を種晶として合成混合物に添加すること
ができる。この場合の添加量は、酸化物の全重量に対して15重量％までにしてもよく、ま
た、該結晶はITQ-21の結晶化の前または結晶化の過程中に添加してもよい。
【００２４】
　結晶化段階が終了した後、ITQ-21の結晶を水性母液から分離させて回収する。
【００２５】
　本発明によって製造されるゼオライト物質は既知の方法によってペレット化し、次の反
応の触媒成分として、酸性形態および/または適当なカチオンによる交換形態で使用する
ことができる：炭化水素の接触分解、炭化水素の接触水素化分解、芳香族化合物のオレフ
ィンを用いるアルキル化、エステル化、アシル化およびホルムアルデヒドを用いるアニリ
ン反応。
【００２６】
　本発明の理解に役立てるために、本明細書の一部を成すいくつかの実施例を以下に記載
する。
（実施例１）
　（Ｎ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドの調製）
　（-)-スパルテイン（20.25g）をアセトン（100ml）と混合し、この混合物中へヨウ化メ
チル（17.58g）を撹拌下で滴下した。24時間後、クリーム色の沈殿物が生成した。反応混
合物中へジメチルエーテル（200ml）を添加し、この混合物を濾過処理に付し、得られた
固体を真空下で乾燥させることによって、ヨウ化Ｎ(16)－メチルスパルテイニウムを95％
よりも高い収率で得た。
【００２７】
　このヨウ化物を、以下の手順に従って、イオン交換樹脂を用いる交換反応に付すことに
よって水酸化物に交換した：ヨウ化Ｎ(16)－メチルスパルテイニウム（31.50g）を水（92
.38g）に溶解させ、得られた溶液にダウエス（Dowes）BR樹脂（85g）を添加し、撹拌を翌
日まで続行した。反応混合物を濾過処理に付し、生成物を蒸留水で洗浄することによって
Ｎ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（濃度：0.65mol/kg）を124.36g得た
。
【００２８】
（実施例２）
　Ｎ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（濃度：1.48mol/kg)(11.25g）中へ
ＧｅＯ2（0.32g）を溶解させ、得られた溶液中において、テトラエチルオルトシリケート
（6.30g）を加水分解させ、この加水分解中で生成した全てのエタノールが蒸発するまで
撹拌を続行した。次いで、フッ化水素酸溶液（HF：48.1重量％溶液)(0.69g）を添加した
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後、反応混合物が下記の最終組成に達するまで蒸発処理を行なった：
　　0.91ＳｉＯ2：0.09ＧｅＯ2：0.50ＲＯＨ：0.50ＨＦ：3Ｈ2Ｏ
（ＲＯＨはＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドを示す。）
【００２９】
　このゲルを、内壁をテフロン（登録商標）で内張りした鋼製オートクレーブ内において
、175℃で48時間にわたって撹拌下で加熱した。得られた固体を濾取し、蒸留水で洗浄後
、100℃で乾燥させることによってITQ-21を得た。この生成物の回折ピークに関するデー
タを以下の表６に示す。
【００３０】
【表６】

【００３１】
　このゼオライト物質を、該物質の内部に吸蔵された有機物とフッ化物イオンを除去する
ために、空気流中において540℃で3時間のか焼処理に付した。得られた固体の粉体Ｘ線回
折図形は表１に示すデータに一致した。該粉体Ｘ線回折図形を図１に示す。該固体の回折
ピークに関するデータを以下の表７に示す。
【００３２】
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【表７】

【００３３】
　表６および表７における略語「ｖｓ」、「ｓ」、「ｍ」、「ｗ」および「ｖｗ」の意義
は以下の通りである：
　ｖｓ：非常に強い相対強度（80～100％）
　 ｓ ：強い相対強度（60～80％）
　 ｍ ：中間の相対強度（40～60％）
　 ｗ ：弱い相対強度（20～40％）
　ｖｗ：非常に弱い相対強度（0～20％）
【００３４】
（実施例３）
　濃度が1.48mol/kgのＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（15.35g）中に
ＧｅＯ2（0.23g）を溶解させた。得られた溶液中において、テトラエチルオルトシリケー
ト（9.01g）を加水分解させ、生成したエタノールが蒸発されるまで撹拌を続行した。次
いで、フッ化水素酸溶液（HF：48.1重量％)(0.94g）を添加し、反応混合物が次の組成に
達するまで蒸発処理を続行した：
　　0.95ＳｉＯ2：0.05ＧｅＯ2：0.50ＲＯＨ：0.50ＨＦ：3Ｈ2Ｏ
（ＲＯＨはＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドを示す。）
【００３５】
　このゲルを、内壁をテフロン（登録商標）で内張りした鋼製オートクレーブ内において
、175℃で12日間にわたって撹拌下で加熱した。生成した固体を濾取し、蒸留水で洗浄後
、100℃で乾燥させることによってITQ-21を得た。
【００３６】
（実施例４）
　濃度が1.40mol/kgのＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（11.43g）中に
おいて、テトラエチルオルトシリケート（6.67g）を加水分解させ、加水分解中に生成し
た全てのエタノールが蒸発するまで撹拌を続行した。次いで、フッ化水素酸溶液（HF：48
.1重量％)(0.67g）を添加し、反応混合物が次の組成に達するまで蒸発処理を続行した：
　　ＳｉＯ2：0.50ＲＯＨ：0.50ＨＦ：3Ｈ2Ｏ
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（ＲＯＨはＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドを示す。）
【００３７】
　内壁をテフロン（登録商標）で内張りしたオートクレーブ内における175℃での結晶化
処理を14日間おこなった後で得られた固体はCIT-5ゼオライトのＸ線回折図形と一致する
回折図形を示した。
【００３８】
（実施例５）
　濃度が1.1mol/kgのＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（11.36g）中に
アルミニウムイソプロポキシド（0.21g）およびＧｅＯ2（0.24g）を溶解させた。得られ
た溶液中において、テトラエチルオルトシリケート（4.74g）を加水分解させ、加水分解
中に生成した全てのエタノールが蒸発されるまで撹拌を続行した。次いで、フッ化水素酸
溶液（HF：48.1重量％)(0.52g）を添加した。合成ゲルの最終組成は次の通りである：
　　0.91ＳｉＯ2：0.09ＧｅＯ2：0.02Ａｌ2Ｏ3：0.50ＲＯＨ：0.50ＨＦ：3Ｈ2Ｏ
（ＲＯＨはＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドを示す。）
【００３９】
　このゲルを、内壁をテフロン（登録商標）で内張りした鋼製オートクレーブ内において
、175℃で5日間にわたって撹拌下で加熱した。生成した固体を濾取し、蒸留水で洗浄後、
100℃で乾燥させることによってAl-ITQ-21を得た。
【００４０】
（実施例６）
　濃度が0.89mol/kgのＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（17.70g）中に
ＧｅＯ2（0.16g）およびアルミニウムイソプロポキシド（0.26g）を溶解させた。得られ
た溶液中において、テトラエチルオルトシリケート（6.25g）を加水分解させ、生成した
全てのエタノールと水が蒸発されるまで撹拌を続行して所望の組成を達成した。次いで、
フッ化水素酸溶液（HF：48.1重量％)(0.65g）を添加した。最終組成は次の通りである：
　　0.95ＳｉＯ2：0.05ＧｅＯ2：0.02Ａｌ2Ｏ3：0.50ＲＯＨ：0.50ＨＦ：7.5Ｈ2Ｏ
（ＲＯＨはＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドを示す。）
【００４１】
　このゲルを、内壁をテフロン（登録商標）で内張りした鋼製オートクレーブ内において
、150℃で11日間にわたって加熱した。得られた固体はITQ-21に対して記載したＸ線回折
図形に相当するＸ線回折図形を示した。
【００４２】
（実施例７）
　濃度が1.1mol/kgのＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（35.00g）中に
ＧｅＯ2（0.73g）を溶解させた。得られた溶液中において、テトラエチルオルトシリケー
ト（14.58g）を加水分解させ、加水分解中に生成した全てのエタノールが蒸発されて所望
の組成が達成されるまで撹拌を続行した。次いで、フッ化水素酸溶液（HF：48.1重量％)(
1.60g）を添加した。最終組成は次の通りである：
　　0.91ＳｉＯ2：0.09ＧｅＯ2：0.50ＲＯＨ：0.50ＨＦ：7.5Ｈ2Ｏ
（ＲＯＨはＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドを示す。）
【００４３】
　このゲルを、内壁をテフロン（登録商標）で内張りした鋼製オートクレーブ内において
、175℃で3日間にわたって撹拌下で加熱した。生成した固体を濾取し、蒸留水で洗浄後、
100℃で乾燥させることによって無定形のITQ-21を得た。
【００４４】
（実施例８）
　実施例7で調製した合成ゲルを135℃で7日間にわたって撹拌下で加熱することによって
得られた固体はITQ-21であった。
【００４５】
（実施例９）
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　濃度が1.01mol/kgのＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシド溶液（16.34g）中に
ＧｅＯ2（0.31g）を溶解させた。得られた溶液中において、テトラエチルオルトシリケー
ト（6.25g）およびテトラエチルオルトチタネート（0.15g）を加水分解させた。次いでＨ

2Ｏ2（35重量％)(0.32g）を添加し、生成した全てのエタノールと水が蒸発されて所望の
組成が達成されるまで撹拌を続行した。さらに、フッ化水素酸溶液（HF：48.1重量％)(0.
65g）を添加した。最終組成は次の通りである：
　0.91ＳｉＯ2：0.09ＧｅＯ2：0.02ＴｉＯ2：0.10Ｈ2Ｏ2：0.50ＲＯＨ：0.50ＨＦ：3Ｈ2

Ｏ
（ＲＯＨはＮ(16)－メチルスパルテイニウムヒドロキシドを示す。）
【００４６】
　このゲルを、内壁をテフロン（登録商標）で内張りした鋼製オートクレーブ内において
、175℃で3日間にわたって撹拌下で加熱した。4日後、Ti-ITQ-21を得た。
【図面の簡単な説明】
【００４７】
【図１】実施例２で得られた固体の粉体Ｘ線回折図形である。

【図１】
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