
(57)【要約】
　本発明は、直列に接続されていて、かつ異なる反応条件が設定されている少なくとも２
つの反応器Ｒ１、Ｒ２．ｘ、Ｒ３．ｙにおいて、懸濁液中でバイモーダルまたはマルチモ
ーダルのモル質量分布を有するポリオレフィンを調製するための連続法に関する。この方
法では、直列に接続されたすべての反応器から出てくるオフガスＡ１、Ａ２．ｘ、Ａ３ｙ
、Ａ４およびＡ５を、まず最初に捕集し、次いで、その捕集したオフガスを圧縮段階１０
で圧縮し、続いて、その圧縮したオフガスを冷却し、そして、その冷却した材料を、ガス
分画と液体分画とに分ける。次いで、その分離した分画を、異なるポイントで、重合プロ
セスに再循環させる。本発明の方法によって、使用したモノマーおよびコモノマーを基準
として、重合の総転化率を驚くほど増加させることができる。 10
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 直 列 に 接 続 さ れ て い て 、 か つ 異 な る 反 応 条 件 が 設 定 さ れ て い る 少 な く と も ２ つ の 反 応 器
Ｒ １ ， Ｒ ２ ． ｘ ， Ｒ ３ ． ｙ に お い て 、 懸 濁 液 中 で 、 バ イ モ ー ダ ル ま た は マ ル チ モ ー ダ ル の
モ ル 質 量 分 布 を 有 す る ポ リ オ レ フ ィ ン を 調 製 す る 連 続 法 で あ っ て 、 直 列 に 接 続 さ れ て い る
す べ て の 反 応 器 か ら 出 て く る オ フ ガ ス Ａ １ 、 　 Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３ ． ｙ 、 Ａ ４ お よ び Ａ ５ を 捕
集 し 、 次 い で 、 そ の 捕 集 し た オ フ ガ ス を 圧 縮 段 階 １ ０ で 圧 縮 し 、 続 い て 、 そ の 圧 縮 し た オ
フ ガ ス を 冷 却 し 、 そ し て そ の 冷 却 し た 材 料 を 、 ガ ス 分 画 と 液 体 分 画 へ と 分 離 し 、 次 い で 、
そ の 分 離 し た 分 画 を 異 な る ポ イ ン ト で 重 合 プ ロ セ ス に 再 循 環 さ せ る こ と を 特 徴 と す る 前 記
方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 該 捕 集 オ フ ガ ス Ａ １ 、 Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３ ． ｙ 、 Ａ ４ お よ び Ａ ５ を 、 ０ ． ５ ～ ２ ． ５ Ｍ Ｐ ａ
、 好 ま し く は ０ ． ９ ～ ２ ． ０ Ｍ Ｐ ａ の 圧 力 ま で 圧 縮 す る 請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 該 圧 縮 オ フ ガ ス を ３ ０ ～ ２ ５ ０ ℃ の 温 度 ま で 加 熱 す る 請 求 項 １ ま た は ２ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 該 圧 縮 オ フ ガ ス を 、 好 ま し く は ０ ～ １ ０ ０ ℃ 、 特 に 好 ま し く は ２ ０ ～ ５ ０ ℃ の 温 度 ま で
冷 却 す る 請 求 項 １ ～ ３ の う ち の 一 つ 以 上 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 該 冷 却 し た 材 料 を 、 ０ ． ５ ～ ２ ． ５ Ｍ Ｐ ａ の 圧 力 で 液 相 Ｌ お よ び 気 相 Ｇ １ へ と 分 離 し 、
そ れ ら を 、 圧 力 容 器 Ｒ ６ で 捕 集 し 、 次 い で 、 そ こ か ら 別 々 に 取 り 出 す 請 求 項 １ ～ ４ の う ち
の 一 つ 以 上 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 チ ー グ ラ ー 触 媒 の 存 在 下 で 行 い 、 様 々 な 反 応 器 Ｒ １ 、 Ｒ ２ ． ｘ 、 Ｒ ３ ． ｙ お よ び Ｒ ４ で
調 製 さ れ る 該 ポ リ マ ー 分 画 の 各 モ ル 質 量 を 、 該 反 応 混 合 物 に 対 し て 水 素 を 加 え る こ と に よ
っ て 設 定 す る 請 求 項 １ ～ ５ の う ち の 一 つ 以 上 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 モ ノ マ ー の 量 を 基 準 と し て 、 該 最 高 水 素 濃 度 お よ び 最 低 コ モ ノ マ ー 濃 度 を 該 第 一 反 応 器
Ｒ １ で 設 定 し 、 そ し て 、 下 流 に あ る 更 な る 反 応 器 Ｒ ２ ． ｘ 、 Ｒ ３ ． ｙ お よ び Ｒ ４ に お い て
、 使 用 し た モ ノ マ ー の 量 を 基 準 と し て 、 い ず れ の 場 合 に お い て も 、 該 水 素 濃 度 を 次 第 に 減
少 さ せ 、 か つ 、 該 モ ノ マ ー 濃 度 を 次 第 に 増 加 さ せ る 請 求 項 １ ～ ６ の う ち の 一 つ 以 上 に 記 載
の 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 得 ら れ る ポ リ マ ー の 総 重 量 を 基 準 と し て ０ ～ １ ０ 重 量 ％ の 量 で 、 エ チ レ ン ま た は プ ロ ピ
レ ン を モ ノ マ ー と し て 使 用 し 、 そ し て ４ ～ １ ０ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る α － オ レ フ ィ ン を コ
モ ノ マ ー と し て 使 用 す る 請 求 項 １ ～ ７ の う ち の 一 つ 以 上 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 ４ ～ １ ２ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 飽 和 炭 化 水 素 ま た は そ れ ら の 混 合 物 を 、 懸 濁 媒 体 と し て
使 用 す る 請 求 項 １ ～ ８ の う ち の 一 つ 以 上 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 特 に 大 き な 割 合 で 水 素 お よ び 不 活 性 ガ ス を 含 み 、 特 に モ ノ マ ー お よ び コ モ ノ マ ー の 割 合
が 低 い オ フ ガ ス 流 Ａ １ を 、 反 応 器 Ｒ １ に お け る 第 一 反 応 段 階 の 他 の オ フ ガ ス 流 Ａ ２ ． ｘ 、
Ａ ． ｙ 、 Ａ ４ お よ び Ａ ５ の 回 路 か ら 分 離 さ せ て 分 岐 さ せ る こ と に よ っ て 、 １ つ の ポ イ ン ト
に お い て 目 標 と さ れ る 方 法 で 重 合 プ ロ セ ス 全 体 か ら 水 素 お よ び 不 活 性 ガ ス を 除 去 す る 請 求
項 １ ～ ９ の う ち の 一 つ 以 上 に 記 載 の 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 発 明 の 開 示 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 直 列 に 接 続 さ れ て い て 、 か つ 異 な る 反 応 条 件 が 設 定 さ れ て い る 少 な く と も ２
つ の 反 応 器 に お い て 、 懸 濁 液 中 で バ イ モ ー ダ ル ま た は マ ル チ モ ー ダ ル の モ ル 質 量 分 布 を 有
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す る ポ リ オ レ フ ィ ン を 調 製 す る た め の 連 続 法 に 関 す る 。
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 バ イ モ ー ダ ル ま た は マ ル チ モ ー ダ ル の モ ル 質 量 分 布 を 有 す る ポ リ オ レ フ ィ ン を 調 製 す る
公 知 の 方 法 で は 、 最 初 に モ ノ マ ー お よ び 水 素 を 、 第 一 反 応 条 件 下 で 第 一 反 応 器 に お い て 、
懸 濁 媒 体 と 適 当 な 触 媒 、 好 ま し く は チ ー グ ラ ー 触 媒 と の 存 在 下 で 重 合 さ せ 、 次 い で 、 そ の
反 応 混 合 物 を 、 第 二 反 応 器 へ と 移 動 さ せ 、 そ し て そ こ で 、 第 二 反 応 条 件 下 で 更 に 重 合 さ せ
る 。 そ の 場 合 、 所 望 な ら ば 、 更 な る 反 応 器 へ と 移 動 さ せ 、 そ こ で 、 更 な る 反 応 条 件 下 で 更
に 重 合 さ せ る 。 異 な る モ ル 質 量 を 有 す る ポ リ オ レ フ ィ ン が 誘 導 さ れ る よ う に 、 第 一 反 応 条
件 は 、 第 二 反 応 条 件 お よ び 更 な る 反 応 条 件 と は 異 な る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 使 用 し た モ ノ マ ー お よ び コ モ ノ マ ー を 基 準 と し て 、 公 知 の 懸 濁 重 合 法 に お け る 全 収 率 は
、 最 適 な 重 合 配 合 物 の 関 数 と し て 、 ９ ６ ～ ９ ８ ％ で あ る 。 最 後 の 重 合 段 階 の 下 流 に 設 置 さ
れ て い て 、 か つ 、 個 々 の 重 合 段 階 か ら 得 ら れ る 生 成 物 を 反 応 条 件 下 で も う 一 度 処 理 す る 後
反 応 器 に よ っ て 、 全 収 率 を 更 に 増 加 さ せ て 、 ９ ８ ～ ９ ９ ． ５ ％ の 範 囲 の 値 に 持 っ て 行 く こ
と が 可 能 で あ る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
　 し か し な が ら 、 後 反 応 器 に は 、 常 に 、 多 額 の 追 加 の 資 本 コ ス ト が 掛 か り 、 そ し て 特 に 、
運 転 時 に 性 能 低 下 に 陥 り 易 く 、 そ れ は 工 業 的 に は 深 刻 な 欠 点 で あ る 。
　 而 し て 、 後 反 応 器 を 使 用 し な く て も 、 使 用 し た オ レ フ ィ ン の モ ノ マ ー お よ び コ モ ノ マ ー
を 基 準 と し て 、 ９ ８ ％ 超 、 好 ま し く は ９ ９ ％ 超 の 総 収 率 が 重 合 で 達 成 で き る よ う に 、 懸 濁
液 に お け る オ レ フ ィ ン の 公 知 の 重 合 法 を 改 良 す る こ と は 本 発 明 の 目 的 で あ る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 こ の 目 的 は 、 は じ め に 言 及 し た 一 般 的 な タ イ プ の プ ロ セ ス に よ っ て 、 す な わ ち 、 直 列 に
接 続 さ れ た す べ て の 反 応 器 か ら 出 て く る オ フ ガ ス を 捕 集 し 、 次 い で 、 そ の 捕 集 さ れ た オ フ
ガ ス を 圧 縮 機 で 圧 縮 し 、 続 い て 、 そ の 圧 縮 さ れ た オ フ ガ ス を 冷 却 し 、 そ し て そ の 冷 却 さ れ
た 材 料 を 、 ガ ス 分 画 と 液 体 分 画 へ と 分 離 し 、 次 い で 、 そ の 分 離 さ れ た 分 画 を 異 な る ポ イ ン
ト で 重 合 プ ロ セ ス に 再 循 環 さ せ る こ と に よ っ て 達 成 さ れ る 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 捕 集 さ れ た オ フ ガ ス を 、 ０ ． ５ ～ ２ ． ５ Ｍ Ｐ ａ 、 好 ま し く は ０ ． ９ ～ ２ ． ０ Ｍ Ｐ ａ の 圧
力 ま で 圧 縮 し 、 そ し て 、 そ の プ ロ セ ス で は 、 ３ ０ ～ ２ ５ ０ ℃ の 温 度 ま で 加 熱 す る 。 オ フ ガ
ス の 圧 縮 は 、 一 段 圧 縮 ま た は 多 段 圧 縮 に よ っ て 行 う こ と が で き る 。 多 段 圧 縮 で は 、 オ フ ガ
ス の 冷 却 は 、 個 々 の 段 階 後 に 行 う こ と が で き る 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 次 い で 、 圧 縮 オ フ ガ ス を 、 好 ま し く は ０ ～ １ ０ ０ ℃ 、 特 に 好 ま し く は ２ ０ ～ ５ ０ ℃ に 冷
却 す る 。 そ の と き 、 ０ ． ５ ～ ２ ． ５ Ｍ Ｐ ａ の 圧 力 に お い て 、 液 相 お よ び 気 相 が 形 成 さ れ 、
そ し て そ れ ら は 、 容 器 中 に 捕 集 さ れ 、 そ の 後 で 別 々 に 取 り 出 す こ と が で き る 。 圧 縮 さ れ た
オ フ ガ ス の 冷 却 は 、 ガ ス ス ク ラ バ ー に お い て 、 先 に 冷 却 さ れ た 液 相 を 散 布 す る こ と に よ っ
て 達 成 で き る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 本 発 明 の 重 合 法 は 、 好 ま し く は 、 チ ー グ ラ ー 触 媒 の 存 在 下 で 行 う 。 様 々 な 反 応 器 で 調 製
さ れ る ポ リ マ ー 分 画 の 適 当 な モ ル 質 量 は 、 好 ま し く は 、 反 応 混 合 物 に 対 し て 水 素 を 添 加 す
る こ と に よ っ て 設 定 す る 。 モ ノ マ ー の 量 を 基 準 と し て 最 高 水 素 濃 度 お よ び 最 低 コ モ ノ マ ー
濃 度 が 第 一 反 応 器 で 設 定 さ れ る よ う に 、 重 合 法 を 好 ま し く 行 う 。 下 流 に 存 在 す る 更 な る 反
応 器 で は 、 水 素 濃 度 は 次 第 に 減 少 す る の で 、 モ ノ マ ー の 量 を 基 準 と し て 、 そ の 都 度 、 も う
一 度 コ モ ノ マ ー の 濃 度 を 変 え る 。 好 ま し く は 、 モ ノ マ ー と し て エ チ レ ン ま た は プ ロ ピ レ ン
を 使 用 し 、 コ モ ノ マ ー と し て ４ ～ １ ０ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る α － オ レ フ ィ ン を 使 用 す る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 好 適 な 懸 濁 媒 体 は 、 ４ ～ １ ２ 個 の 炭 素 原 子 を 有 す る 飽 和 炭 化 水 素 で あ り 、 ま た 、 デ ィ ー
ゼ ル 油 と し て も 公 知 で あ る そ れ ら の 混 合 物 で あ る 。
　 チ ー グ ラ ー 触 媒 は 、 水 素 濃 度 が 上 が る と 、 一 般 的 に そ の 重 合 活 性 が 低 下 し 、 ま た 、 懸 濁
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液 は 、 総 転 化 率 が 増 加 す る と 、 必 然 的 に 次 第 に 希 釈 さ れ る の で 、 第 一 反 応 器 に お け る 反 応
ポ リ マ ー 粒 子 は 最 も 長 い 平 均 滞 留 時 間 を 有 す る 。 こ の た め に 、 添 加 さ れ た モ ノ マ ー か ら ホ
モ ポ リ マ ー へ の 最 高 転 化 率 ま た は 添 加 さ れ た モ ノ マ ー お よ び コ モ ノ マ ー か ら コ ポ リ マ ー へ
の 最 高 転 化 率 は 、 下 流 の 反 応 器 に 比 べ 、 第 一 反 応 器 で 達 成 さ れ る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 添 付 の 図 に お い て 、 本 発 明 を 、 実 施 例 と し て 例 示 す る 。
　 図 １ に は 、 連 続 反 応 器 Ｒ １ 、 Ｒ ２ ． ｘ 、 Ｒ ３ ． ｙ お よ び Ｒ ４ （ 式 中 、 ｘ ＝ ０ 、 １ 、 ２ 、
・ ・ ・ ・ で あ り 、 　 ｙ ＝ ０ 、 １ 、 ２ 、 ・ ・ ・ ・ で あ る ） が 参 照 番 号 付 き で 示 し て あ る 。 本
発 明 に し た が っ て 、 前 記 反 応 器 は 、 重 合 が 、 ０ ． ０ １ ～ １ ． ６ Ｍ Ｐ ａ の 圧 力 お よ び ６ ０ ～
１ ２ ０ ℃ の 温 度 で 、 撹 拌 機 に よ る 良 好 な 混 合 に よ っ て 、 懸 濁 媒 体 中 で 行 わ れ る 充 填 レ ベ ル
調 整 反 応 器 で あ る こ と が で き る 。 反 応 器 の 内 容 物 は 、 ジ ャ ケ ッ ト （ 概 略 図 で は 省 略 し て あ
る ） に よ っ て 冷 却 ま た は 加 熱 す る こ と が で き る 。 別 法 と し て 、 反 応 器 は 、 １ つ 以 上 の 外 部
冷 却 回 路 （ 概 略 図 で は 省 略 し て あ る ） に 接 続 で き き 、 そ の 領 域 で は 、 ポ ン プ に よ っ て 循 環
さ れ て い る 反 応 器 内 容 物 が 、 加 熱 ま た は 冷 却 さ れ る 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 各 反 応 器 間 の 差 圧 ま た は 製 品 仕 上 処 理 Ｐ が こ れ を 許 す と き 、 反 応 器 の 内 容 物 は 、 次 の 下
流 に あ る 反 応 器 の 中 に ま た は 製 品 仕 上 処 理 Ｐ の 中 に 、 調 整 可 能 な バ ル ブ を 介 し て 連 続 的 に
ま た は 不 連 続 的 に 直 接 放 出 で き る 。 し か し な が ら 、 反 応 混 合 物 は 、 加 圧 側 か ら 調 整 可 能 な
バ ル ブ を 介 し て 、 上 記 外 部 冷 却 回 路 の う ち の １ つ 以 上 か ら 放 出 す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 参 照 番 号 Ｆ １ お よ び Ｆ ２ ． ｘ （ 式 中 、 ｘ 　 ＝ 　 ０ 、 １ 、 ２ 、 ． ． ． で あ る ） は 、 規 定 圧
力 お よ び 規 定 温 度 と な っ て い る 充 填 レ ベ ル 調 整 さ れ た 中 間 容 器 を 示 し て い る 。 こ れ ら の 中
間 容 器 Ｆ １ お よ び Ｆ ２ ． ｘ は 、 反 応 混 合 物 か ら 部 分 的 に 脱 気 す る の に 役 立 つ 。 例 え ば 、 懸
濁 媒 体 ま た は コ モ ノ マ ー 用 の 貯 蔵 容 器 の 不 活 性 ガ ス ブ ラ ン ケ ッ テ ィ ン グ か ら 溶 液 中 に 入 る
か 、 ま た は モ ノ マ ー と 一 緒 に 第 二 成 分 と し て 供 給 さ れ る か 、 ま た は 反 応 器 Ｒ １ お よ び Ｒ ２
． ｘ に お け る 第 二 反 応 に よ っ て 形 成 さ れ る 水 素 お よ び 不 活 性 ガ ス は 、 中 間 容 器 Ｆ １ お よ び
Ｆ ２ ． ｘ に お い て 除 去 し て 、 下 流 反 応 器 Ｒ ２ ． ｘ お よ び Ｒ ３ ． ｙ に お け る 重 合 も 反 応 条 件
を 正 確 に 制 御 で き る 。 中 間 容 器 Ｆ １ お よ び Ｆ ２ ． ｘ は 、 撹 拌 機 を 使 用 し て ま た は 使 用 せ ず
に 運 転 す る こ と が で き る 。 中 間 容 器 Ｆ １ お よ び Ｆ ２ ． ｘ は 、 冷 却 す る た め の ま た は 温 度 を
設 定 す る た め の ジ ャ ケ ッ ト を 有 す る こ と が で き る が 、 外 部 冷 却 回 路 に 接 続 す る こ と も で き
る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
　 各 中 間 容 器 Ｆ １ お よ び Ｆ ２ ． ｘ と 、 各 反 応 器 Ｒ ２ ． ｘ お よ び Ｒ ３ ． ｙ と の 間 の 差 圧 が こ
れ を 許 す と き 、 中 間 容 器 Ｆ １ お よ び Ｆ ２ ． ｘ の 内 容 物 は 、 次 の 下 流 に あ る 反 応 器 Ｒ ２ ． ｘ
お よ び Ｒ ３ ． ｙ の 中 に 、 連 続 的 に ま た は 非 連 続 的 に 、 調 整 可 能 な バ ル ブ を 介 し て 直 接 放 出
で き る 。 し か し な が ら 、 反 応 混 合 物 は 、 加 圧 側 か ら 、 調 整 可 能 な バ ル ブ を 介 し て 、 上 記 の
ポ ン プ で 運 転 さ れ る 外 部 冷 却 回 路 の う ち の １ つ 以 上 か ら 放 出 す る こ と も で き る 。
【 ０ ０ １ ４ 】
　 参 照 番 号 Ｅ １ 、 Ｅ ２ ． ｘ お よ び Ｅ ３ ． ｙ （ 式 中 、 ｘ 　 ＝ 　 ０ 、 １ 、 ２ … 、 そ し て ｙ 　 ＝
１ 、 ２ 、 ３ … で あ る ） は 、 反 応 器 Ｒ １ 、 Ｒ ２ ． ｘ お よ び Ｒ ３ ． ｙ 中 へ の 流 れ を 示 し て い る
。 反 応 器 Ｒ １ 、 Ｒ ２ ． ｘ お よ び Ｒ ３ ． ｙ 中 へ の 流 れ Ｅ １ 、 Ｅ ２ ． ｘ お よ び Ｅ ３ ． ｙ は 、 異
な る 割 合 の 懸 濁 媒 体 、 触 媒 、 助 触 媒 、 モ ノ マ ー 、 コ モ ノ マ ー 、 水 素 お よ び 不 活 性 ガ ス か ら
構 成 さ れ て お り 、 各 成 分 の う ち の １ つ 以 上 の 割 合 は ０ で あ る こ と も で き る 。 流 れ Ｅ １ 、 Ｅ
２ ． ｘ お よ び Ｅ ３ ． ｙ の 各 成 分 は 、 調 整 可 能 な バ ル ブ を 介 し て 、 １ つ 以 上 の ポ イ ン ト で 、
反 応 器 Ｒ １ 、 Ｒ ２ ． ｘ お よ び Ｒ ３ ． ｙ 中 に 連 続 的 に ま た は 非 連 続 的 に 、 単 独 で ま た は 混 合
物 と し て 供 給 で き る 。
【 ０ ０ １ ５ 】
　 図 １ で は 、 参 照 番 号 Ａ １ 、 Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３ ． ｙ お よ び Ａ ４ （ 式 中 、 ｘ 　 ＝ 　 ０ 、 １ 、 ２
、 … お よ び ｙ 　 ＝ 　 ０ 、 １ 、 ２ 、 … で あ る ） は 、 調 整 可 能 な バ ル ブ （ 図 示 さ れ て い な い ）
を 介 し て 、 反 応 器 Ｒ １ 、 Ｒ ２ ． ｘ 、 Ｒ ３ ． ｙ お よ び Ｒ ４ の 気 相 か ら 連 続 的 に ま た は 非 連 続
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的 に 分 岐 さ れ る オ フ ガ ス 流 を 示 し て い る 。 図 示 さ れ て い な い オ フ ガ ス の ラ イ ン は 、 反 応 器
Ｒ １ 、 Ｒ ２ ． ｘ 、 Ｒ ３ ． ｙ お よ び Ｒ ４ と 調 整 可 能 な バ ル ブ と の 間 に 冷 却 装 置 を 更 に 含 む こ
と が で き る 。 オ フ ガ ス 流 Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３ ． ｙ お よ び Ａ ４ の 構 成 成 分 は 、 様 々 な 量 の 水 素 、
不 活 性 ガ ス 、 未 反 応 の モ ノ マ ー も し く は コ モ ノ マ ー 、 ま た は 気 化 し た 懸 濁 媒 体 で あ り 、 １
つ 以 上 の 構 成 成 分 は 、 極 め て 少 な い 量 で の み 存 在 す る か ま た は 完 全 に ０ で あ る こ と も で き
る 。
【 ０ ０ １ ６ 】
　 図 ２ Ａ 、 ２ ３ 、 ２ Ｃ お よ び ２ Ｄ は 、 オ フ ガ ス 流 Ａ １ 、 Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３ ． ｙ 、 Ａ ４ お よ び
Ａ ５ が 本 発 明 に し た が っ て ど の よ う に 処 理 さ れ る か を 概 略 示 し て い る 。 オ フ ガ ス 流 Ａ １ 、
Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３ ． ｙ お よ び Ａ ４ は 、 図 １ で 使 用 し た 同 じ 参 照 番 号 で 示 し て あ る 。 参 照 番 号
Ａ ５ は 、 詳 細 に 図 示 さ れ て い な い 生 成 物 仕 上 処 理 Ｐ で 得 ら れ る 全 オ フ ガ ス を 示 し て い る 。
参 照 番 号 Ｒ ５ に よ っ て 示 さ れ る 容 器 に お い て 、 す べ て の オ フ ガ ス 流 Ａ １ 、 Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３
． ｙ 、 Ａ ４ お よ び Ａ ５ は 、 ま ず 最 初 に 組 み 合 わ さ れ 、 混 合 さ れ る 。 容 器 Ｒ ５ は 、 所 望 な ら
ば 、 上 流 に あ る 加 圧 段 階 か ら の 可 能 な 圧 縮 機 バ イ パ ス か ら の ガ ス 状 モ ノ マ ー ま た は 気 化 モ
ノ マ ー Ｍ ま た は 不 活 性 ガ ス Ｉ の 追 加 の ガ ス 流 を 受 け 入 れ る こ と が で き る 。
【 ０ ０ １ ７ 】
　 容 器 Ｒ ５ か ら 、 捕 集 さ れ た オ フ ガ ス を 、 ラ イ ン Ｑ を 介 し て 、 圧 縮 段 階 １ ０ へ と 通 し 、 次
い で 、 冷 却 段 階 １ １ 、 そ し て そ こ か ら 、 圧 力 容 器 Ｒ ６ へ と 通 す 。 図 で は 、 圧 力 容 器 Ｒ ６ に
は 外 部 冷 却 ジ ャ ケ ッ ト １ ２ が 取 り 付 け て あ る 。 冷 却 段 階 １ １ は 、 段 階 的 冷 却 が 可 能 な １ つ
以 上 の 冷 却 装 置 を 含 む こ と が で き る 。 本 発 明 に し た が っ て 、 オ フ ガ ス 流 Ａ ２ ． ｘ 、 Ａ ３ ．
ｙ 、 Ａ ４ お よ び Ａ ５ 中 に 存 在 す る 各 構 成 成 分 コ モ ノ マ ー お よ び 気 化 し た 懸 濁 媒 体 が 実 質 的
に 完 全 に 液 化 さ れ る よ う に 、 圧 力 容 器 Ｒ ６ の 条 件 を 設 定 す る こ と が 可 能 で あ る 。 而 し て 、
本 発 明 に し た が っ て 、 圧 力 容 器 Ｒ ６ で オ フ ガ ス を 分 別 し て 、 ほ と ん ど の 不 活 性 ガ ス 、 水 素
お よ び モ ノ マ ー を 含 む 気 相 Ｇ １ と 、 主 に コ モ ノ マ ー お よ び 懸 濁 媒 体 を 含 む 液 相 Ｌ と を 生 成
さ せ る 。
【 ０ ０ １ ８ 】
　 図 ２ Ｃ に 示 し て あ る 本 発 明 方 法 の 変 法 で は 、 圧 縮 さ れ た オ フ ガ ス の 冷 却 は 、 既 に 冷 却 さ
れ た 液 相 を 散 布 す る こ と に よ っ て 、 ガ ス ス ク ラ バ ー Ｗ で 行 う こ と が で き る 。 こ の 場 合 、 液
相 は 、 ポ ン プ １ ３ に よ っ て 循 環 さ れ 、 そ し て 冷 却 段 階 １ １ で 冷 却 さ れ る 。 そ の と き 、 圧 力
容 器 Ｒ ６ は 、 第 一 充 填 の た め の ラ イ ン Ｓ と 共 に 、 液 相 の た め の 均 圧 器 と し て 役 立 つ 。
【 ０ ０ １ ９ 】
　 気 相 Ｇ １ は 、 調 整 可 能 な バ ル ブ （ 図 示 さ れ て い な い ） を 介 し て 第 一 反 応 段 階 の 反 応 器 Ｒ
１ へ と 連 続 的 に ま た は 非 連 続 的 に 再 循 環 さ れ 、 そ の 一 方 で 、 液 相 Ｌ は 、 第 一 反 応 器 Ｒ １ の
下 流 に あ る 反 応 器 Ｒ ２ ． ｘ ま た は Ｒ ３ ． ｙ の う ち の １ つ へ と ト ー タ ル な 流 れ と し て 供 給 さ
れ る 。 本 発 明 の 更 な る 変 法 で は 、 液 相 Ｌ は 、 副 流 Ｌ ２ ． ｘ お よ び Ｌ ３ ． ｙ に 分 け る こ と が
で き 、 そ し て 連 続 的 に ま た は 非 連 続 的 に 、 複 数 の 反 応 器 Ｒ ２ ． ｘ お よ び Ｒ ３ ． ｙ に 供 給 で
き る 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
　 図 ２ Ｂ に 示 し て あ る 本 発 明 方 法 の 更 な る 好 ま し い 変 法 で は 、 オ フ ガ ス 流 Ａ １ は 、 反 応 器
Ｒ １ に お け る 第 一 反 応 段 階 の 回 路 か ら 分 離 さ せ て 分 岐 さ せ る こ と が で き る 。 オ フ ガ ス 流 Ａ
１ は 、 特 に 大 き な 割 合 で 水 素 お よ び 不 活 性 ガ ス を 含 み 、 特 に 、 モ ノ マ ー お よ び コ モ ノ マ ー
の 割 合 は 低 い 。 而 し て 、 こ の 変 法 で は 、 １ つ の ポ イ ン ト に お い て 目 標 と さ れ る 方 法 で 、 重
合 プ ロ セ ス 全 体 か ら 水 素 お よ び 不 活 性 ガ ス を 除 去 で き る 。
【 ０ ０ ２ １ 】
　 も う 一 度 図 ２ Ｄ を 参 照 す る と 、 図 ２ Ｄ は 、 第 一 反 応 器 Ｒ １ か ら オ フ ガ ス 流 Ａ １ を 使 用 せ
ず に 、 ガ ス ス ク ラ バ ー Ｗ を 使 用 し て い る 本 発 明 方 法 の 好 ま し い 変 法 を 示 し て い る 。
　 オ フ ガ ス を 循 環 さ せ る 本 発 明 の 方 法 は 、 使 用 す る モ ノ マ ー お よ び コ モ ノ マ ー を よ り 良 好
に 利 用 す る こ と が で き 、 そ し て 、 使 用 す る モ ノ マ ー お よ び コ モ ノ マ ー を 基 準 と し て 、 ポ リ
マ ー の 総 収 率 を ９ ８ ％ 超 、 好 ま し く は ９ ９ ． ７ ５ ％ ま で 増 加 さ せ る こ と が で き る 。
【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】
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【 ０ ０ ２ ２ 】
【 図 １ 】 直 列 に 接 続 さ れ た 複 数 の 反 応 器 に お け る 多 段 重 合 の 流 れ 図 で あ る 。
【 図 ２ Ａ 】 本 発 明 に よ る オ フ ガ ス 分 画 に 関 す る 個 々 の 流 れ 図 で あ る 。
【 図 ２ Ｂ 】 本 発 明 に よ る オ フ ガ ス 分 画 に 関 す る 個 々 の 流 れ 図 で あ る 。
【 図 ２ Ｃ 】 本 発 明 に よ る オ フ ガ ス 分 画 に 関 す る 個 々 の 流 れ 図 で あ る 。
【 図 ２ Ｄ 】 本 発 明 に よ る オ フ ガ ス 分 画 に 関 す る 個 々 の 流 れ 図 で あ る 。

【 図 １ 】 【 図 ２ Ａ 】
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【 図 ２ Ｂ 】 【 図 ２ Ｃ 】

【 図 ２ Ｄ 】
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【 国 際 調 査 報 告 】
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