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(57)【要約】
　レニウムを含有する供与体含有使用済みエポキシ化触媒を提供すること（ただし、前記
供与体は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．１６ｋＴ以上の累積アルキレンオキ
シド生産高を有する。）；前記供与体を水性液体に接触させて、レニウムが枯渇した供与
体および抽出されたレニウムを含有する水性抽出物を製造すること；水性抽出物とレニウ
ムが枯渇した供与体とを分離すること；および、抽出されたレニウムを、次工程における
レニウム源として使用することを含む、供与体使用済みエポキシ化触媒からのレニウムを
再使用するための方法。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　レニウムを含有する供与体含有使用済みエポキシ化触媒を提供すること（ただし、前記
供与体は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．１６ｋＴ以上の累積アルキレンオキ
シド生産高を有する。）；
　前記供与体を水性液体に接触させて、レニウムが枯渇した供与体および抽出されたレニ
ウムを含有する水性抽出物を製造すること；
　水性抽出物とレニウムが枯渇した供与体とを分離すること；および、
　抽出されたレニウムを、次工程におけるレニウム源として使用すること
を含む、供与体使用済みエポキシ化触媒からのレニウムを再使用するための方法。
【請求項２】
　回収されたレニウムを製造するために、抽出されたレニウムを水性抽出物から分離する
ことをさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　希釈液を、昇華、蒸留、濃縮およびこれらの組合せからなる群から選択された手順によ
り、水性抽出物から除去することを含む、請求項２に記載の方法。
【請求項４】
　水性抽出物を樹脂層に通すことおよび回収されたレニウムを樹脂層から収集することを
含む、請求項２に記載の方法。
【請求項５】
　エポキシ化触媒またはエポキシ化触媒前駆体を形成するために、抽出されたレニウムを
受容体上に堆積させることをさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項６】
　受容体を、水性抽出物を含む堆積混合物と接触させることを含む、請求項５に記載の方
法。
【請求項７】
　エポキシ化触媒またはエポキシ化触媒前駆体を形成するために、回収されたレニウムを
受容体上に堆積させることを含む、請求項２または３に記載の方法。
【請求項８】
　受容体が、活性化されたエポキシ化触媒を調製するための使用済みエポキシ化触媒を含
む、請求項５から６または７に記載の方法。
【請求項９】
　供与体が、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．２ｋＴ以上、特に供与体使用済み
エポキシ化触媒１ｍ３当たり０．３ｋＴ、０．４５ｋＴ以上、０．７ｋＴ以上、または１
ｋＴ以上の累積アルキレンオキシド生産高を有する、請求項１から７または８に記載の方
法。
【請求項１０】
　水性液体が、
　水；
　塩、酸、塩基および過酸化物から選択される１種または複数種の添加物を含む水性液体
；
　水性有機希釈剤；および、
　これらの混合物からなる群から選択される、請求項１から８または９に記載の方法。
【請求項１１】
　水性液体が水からなる、請求項１から９または１０に記載の方法。
【請求項１２】
　受容体使用済みエポキシ化触媒の重量を基準にして、０．２重量％以上、特に０．５重
量％以上、１重量％以上、５重量％以上、１０重量％以上または１２重量％以上の量で銀
を堆積させることをさらに含む、請求項８から１０または１１に記載の方法。
【請求項１３】
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　受容体が真新しいエポキシ化触媒を調製するための担体材料を含む、請求項５から６ま
たは７に記載の方法。
【請求項１４】
　真新しいエポキシ化触媒の重量を基準にして、１０ｇ／ｋｇ以上の量で銀を受容体上に
堆積させることをさらに含む、請求項１３に記載の方法。
【請求項１５】
　供与体のある重量を、供与体からレニウムの第１の部分を抽出する第１抽出条件下で、
水性液体の第１のアリコートに接触させ、第１の抽出された供与体および抽出されたレニ
ウムの第１の量を含む第１の水性抽出物を製造すること；および、
　この第１の抽出された供与体を、さらなる抽出条件下で水性液体の１つまたは複数のア
リコートに接触させて、抽出されたレニウムの１つまたは複数の追加の量を含む、１つま
たは複数の追加の水性抽出物を製造すること
を含む、請求項１から１３または１４に記載の方法。
【請求項１６】
　第１のアリコートおよび１つまたは複数のアリコートが、供与体の重量と実質的に同じ
水性液体の重量を含む、請求項１５に記載の方法。
【請求項１７】
　抽出されたレニウムの全量が、供与体上に最初に存在したレニウムの全量の、７５重量
％以上、特に８５重量％以上である、請求項１から１５または１６に記載の方法。
【請求項１８】
　タングステン、クロム、モリブデン、硫黄、リン、ホウ素およびこれらの混合物からな
る群から選択された、１種または複数種の活性化レニウム共助触媒成分のある量を堆積さ
せることをさらに含む、請求項５から１２、１５から１６または１７に記載の方法。
【請求項１９】
　タングステン、クロム、モリブデン、硫黄、リン、ホウ素およびこれらの混合物からな
る群から選択された、１種または複数種のレニウム共助触媒成分のある量を堆積させるこ
とをさらに含む、請求項１３から１６または１７に記載の方法。
【請求項２０】
　窒素、フッ素、アルカリ金属、アルカリ土類金属、チタン、ハフニウム、ジルコニウム
、バナジウム、タリウム、トリウム、タンタル、ニオブ、ガリウム、ゲルマニウムおよび
これらの混合物からなる群から選択された、１種または複数種のさらなる活性化元素のあ
る量を、受容体上に堆積させることをさらに含む、請求項５から１２、１５から１７また
は１８に記載の方法。
【請求項２１】
　窒素、フッ素、アルカリ金属、アルカリ土類金属、チタン、ハフニウム、ジルコニウム
、バナジウム、タリウム、トリウム、タンタル、ニオブ、ガリウム、ゲルマニウムおよび
これらの混合物からなる群から選択された、１種または複数種のさらなる元素のある量を
、受容体上に堆積させることをさらに含む、請求項１３から１７または１９に記載の方法
。
【請求項２２】
　リチウム、カリウム、セシウムおよびこれらの混合物からなる群から選択された、１種
または複数種の活性化アルカリ金属のある量を、受容体上に堆積させることをさらに含む
、請求項５から１２、１５から１８または２０に記載の方法。
【請求項２３】
　リチウム、カリウム、セシウムおよびこれらの混合物からなる群から選択された、１種
または複数種のアルカリ金属のある量を、受容体上に堆積させることをさらに含む、請求
項１３から１７、１９、または２１に記載の方法。
【請求項２４】
　受容体上にレニウムの一定量を堆積させる前に、受容体を洗浄することをさらに含む、
請求項５から２２または２３に記載の方法。
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【請求項２５】
　請求項５から２３または２４のいずれか一項に従って調製されたエポキシ化触媒の存在
下において、１種または複数種のオレフィンを含む供給原料を反応させることを含む、１
種または複数種のオレフィンをエポキシ化するための方法。
【請求項２６】
　１種または複数種のオレフィンがエチレンを含む、請求項２５に記載の方法。
【請求項２７】
　オレフィンオキシドを、１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－カー
ボネートまたはアルカノールアミンに変換することを含み、前記オレフィンオキシドが、
請求項２５または２６に記載のオレフィンをエポキシ化するための方法によって得られて
いる、１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－カーボネートまたはアル
カノールアミンを製造するための方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本願は、供与体使用済みエポキシ化触媒からのレニウムを再使用する方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　レニウムは、極めて高価な貴金属である。レニウムは、広範囲な用途を有する。レニウ
ムの１つの用途は、エポキシ化触媒の助触媒としてである。
【０００３】
　米国特許第５７３９０７５号（’０７５特許）には、エチレンオキシドの調製に適した
銀含有触媒を調製するための方法が記載されている。この方法は、銀と、レニウムの助触
媒として機能する量とを含むいくつかの物質を、多孔質耐熱性担体上に堆積させる。’０
７５特許は、また担体上に堆積させるために、可溶化されうるレニウム化合物が記載され
ている。欄１３、２－３２行を参照されたい。
【０００４】
　残念なことに、エポキシ化触媒は性能低下しやすく、この性能低下は、エポキシ化触媒
の活性低下および所望のオレフィンオキシドの形成における選択性低下によって表される
。活性低下に応じて、エポキシ化反応温度は、オレフィンオキシドの生産速度が維持され
るように上昇させることができる。商業反応器の操業は、反応温度に関して通常制限され
る。適用できる温度の上限に到達すると、エポキシ化触媒の現存する充填物を真新しい充
填物と交換するために、オレフィンオキシドの生産速度が低減されるまたはオレフィンオ
キシドの生産が中断される。レニウムを含有する触媒の真新しい充填物は、非常に高価で
ある。
【０００５】
　エポキシ化触媒を再生するための努力がなされてきた。例えば、米国特許第４５２９７
１４号には、失活触媒をカリウム、ルビジウム、またはセシウム成分および還元剤を含む
溶液によって処理することを含む、エチレンオキシドの調製において使用される銀含有担
体触媒を再生させるための方法が記載されている。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　レニウムを、エポキシ化触媒の助触媒成分として使用するコストを低減させる方法に対
する必要性が存在する。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
　発明の趣旨
　本発明は、供与体含有使用済みエポキシ化触媒からのレニウムを再使用するための方法
を提供する。
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【０００８】
　また、本発明は、供与体含有使用済みエポキシ化触媒から回収されたレニウムを含むエ
ポキシ化触媒を調製するための方法を提供する。
【０００９】
　本発明は、供与体使用済みエポキシ化触媒からのレニウムを再使用するための方法を提
供し、この方法は、レニウムを含有する供与体含有使用済みエポキシ化触媒を提供するこ
と（ただし、前記供与体は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．１６キロトン（「
ｋＴ」）以上の累積アルキレンオキシド生産高を有する。）；前記供与体を水性液体に接
触させて、レニウムが枯渇した供与体および抽出されたレニウムを含む水性抽出物を製造
すること；水性抽出物とレニウムが枯渇した供与体とを分離すること；および抽出された
レニウムを、次工程におけるレニウム源として使用することを含む。
【００１０】
　また、本発明は、本発明により調製されたエポキシ化触媒の存在下において１種または
複数種のオレフィンを含む供給原料を反応させることを含む、１種または複数種のオレフ
ィンをエポキシ化するための方法を提供する。
【００１１】
　また、本発明は、１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－カーボネー
ト、またはアルカノールアミンを生産するための方法を提供し、この方法は、オレフィン
オキシドを、１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－カーボネート、ま
たはアルカノールアミンに変換することを含み、このオレフィンオキシドは、本発明によ
り調製されたエポキシ化触媒の存在下において１種または複数種のオレフィンをエポキシ
化するための方法により得られたものである。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１２】
　発明の詳細な説明
　本願は、レニウムをエポキシ化触媒の助触媒成分として使用するコストを低減させるた
めの方法を提供する。
【００１３】
　一実施形態において、この方法は、供与体使用済みエポキシ化触媒からのレニウムを有
利に回収し、再使用する。
【００１４】
　一実施形態において、レニウム回収工程からの水性抽出物を含む堆積混合物が使用され
、抽出されたレニウムを受容体上に堆積させる。この実施形態において、受容体は真新し
い担体材料または使用済みエポキシ化触媒でありうる。
【００１５】
　一実施形態において、抽出されたレニウムは、レニウム回収法の間に製造された水性抽
出物から分離される。分離されたレニウム（「回収レニウム」と呼ばれる。）は、さまざ
まな目的に使用することができる。一実施形態において、回収レニウムは、独立した生成
物である。一実施形態において、回収レニウムは、回収レニウムを受容体に堆積させるた
めの堆積混合物を製造するのに使用される。一実施形態において、受容体は、真新しい担
体材料または使用済みエポキシ化触媒でありうる。
【００１６】
　この方法は、使用済みエポキシ化触媒を洗浄するのに使用される水性液体を処理する必
要性を低減させること、したがって廃棄処理および環境コストを低減させることができる
。
【００１７】
　また、この方法は、真新しいレニウムまたはレニウムを含有する真新しい触媒を得るコ
ストを低減させる利点を有する。
【００１８】
　使用済みエポキシ化触媒
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　本願のレニウム回収法を用いて、レニウムを含有するさまざまな使用済みエポキシ化触
媒からレニウムを回収することができる。一実施形態において、使用済みエポキシ化触媒
は、１種または複数種の１１族金属の基準量を含有する担体材料を含む。有利な実施形態
において、１１族金属は銀である。一実施形態において、使用済みエポキシ化触媒は、レ
ニウム、レニウム共助触媒、および／または下記のような１種または複数種のさらなる元
素の１種または複数種を含む。
【００１９】
　「ドーパント」という語は、時々本明細書において集合的に使用され、レニウム、１種
または複数種の１１族金属、１種または複数種のレニウム共助触媒、および受容体担体材
料上にまたは受容体使用済みエポキシ化触媒上に堆積されるいずれのさらなる元素をも指
す。
【００２０】
　通常、エポキシ化触媒は、エポキシ化反応条件下において固体である。長時間にわたる
エポキシ化反応が終了した後に、エポキシ化触媒は使用済みとなる。本明細書において使
用される「使用済み」エポキシ化触媒は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．１６
キロトン（「ｋＴ」）以上の累積アルキレンオキシド生産高を有するエポキシ化触媒を指
す。
【００２１】
　エポキシ化触媒の活性および／または選択性は、一般に累積アルキレンオキシド生産高
の増加と共に減少する。一実施形態において、累積アルキレンオキシド生産高は、使用済
みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．２ｋＴ以上である。一実施形態において、累積アルキ
レンオキシド生産高は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．３ｋＴ以上である。一
実施形態において、累積アルキレンオキシド生産高は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当
たり０．４５ｋＴ以上である。一実施形態において、累積アルキレンオキシド生産高は、
使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．７ｋＴ以上である。一実施形態において、累積
アルキレンオキシド生産高は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり１ｋＴ以上である。
【００２２】
　いくつかの実施形態において、使用済みエポキシ化触媒は、真新しいとき、初期条件下
において初期活性および初期選択性を示す触媒であり、使用済みエポキシ化触媒は、（ａ
）初期条件下における初期選択性と比較して２％以上の選択性の低下、および（ｂ）初期
条件下における初期活性と比較して１０℃以上の活性の低下からなる群から選択される１
つまたは複数の性能低下を示す。この文脈において、長期にわたる使用は、触媒が「使用
済み」となりうる唯一の理由ではない。例えば、「使用済み」エポキシ化触媒は、触媒作
用を阻害されてしまっているか、さもなくば失活されてしまっている可能性がある。有利
な実施形態において、「使用済み」エポキシ化触媒は、累積アルキレンオキシド生産高が
比較的大きいために、活性および／または選択性を低減させてしまっている。
【００２３】
　特別な実施形態において、使用済みエポキシ化触媒は、初期条件下における初期選択性
と比較して５％以上の選択性の低下を示す。別の実施形態において、使用済みエポキシ化
触媒は、初期条件下における初期選択性と比較して８％以上の選択性の低下を示す。別の
実施形態において、使用済みエポキシ化触媒は、初期条件下における初期選択性と比較し
て１０％以上の選択性の低下を示す。
【００２４】
　一度エポキシ化触媒が使用済みになると、この使用済みエポキシ化触媒に、本願のレニ
ウム回収法を施すことができる。
【００２５】
　レニウム回収法
　本願において、語「抽出」またはこの派生語は、このレニウム回収法に関連して時々使
用される。語「抽出」またはこの派生語は、便利のためだけに使用される。明白に記述さ
れていない限り、語「抽出」またはこの派生語を使用することは、レニウムが回収される
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方法を限定するものであると解釈されるべきではない。
【００２６】
　このレニウム回収法は、レニウムをある量含有する供与体使用済みエポキシ化触媒を提
供することと、この供与体使用済みエポキシ化触媒を、十分高い温度で十分長い時間水性
液体のある量に接触させ、レニウムが枯渇した供与体および抽出されたレニウムを含有す
る水性抽出物を製造することとを含む。手順は、例えば、１回または複数回の追加回数で
繰り返すことができる。
【００２７】
　一実施形態において、レニウム回収工程からの１つまたは複数の水性抽出物の組合せは
、供与体上に最初に存在していたレニウムの量の大部分を含む。一実施形態において、レ
ニウム回収工程からの１つまたは複数の水性抽出物の組合せは、供与体上に最初に存在し
ていたレニウムの量の７５重量％以上を含む。一実施形態において、レニウム回収工程か
らの１つまたは複数の水性抽出物の組合せは、供与体上に最初に存在していたレニウムの
量の８５重量％以上を含む。
【００２８】
　供与体を水性液体と接触させることは、一般に高温において行う。高温は、一般に供与
体触媒からのレニウムの回収を容易にするのに十分な温度である。一実施形態において、
水性液体は単なる水である。一実施形態において、高温は、５０℃以上である。一実施形
態において、高温は１００℃以下である。混合物は、供与体からレニウムの少なくとも一
部を回収し、抽出されたレニウムを含有する水性抽出物を製造するのに有効な時間、加熱
される。
【００２９】
　加熱された混合物は、冷却させる。適切な冷却温度は、レニウムが枯渇した供与体から
水性抽出物を安全に分離するのに十分な低い温度である。一実施形態において、冷却温度
は６０℃以下である。一実施形態において、冷却温度は５５℃以下である。
【００３０】
　加熱された混合物が十分に冷却されたら、水性抽出物を回収する。一実施形態において
、水性抽出物は、レニウムが枯渇した供与体から単にデカンテーションにより分離される
。水の体積および所望の回収率％に応じて、この手順を繰り返すことができる。
【００３１】
　一実施形態において、レニウムの回収に使用される水性液体の重量は、レニウムが回収
される供与体の重量と実質的に同じである。この実施形態において、多回抽出を実施する
ことが望ましい場合がある。この実施形態では、１：１ｗ／ｗ抽出を実施するために、よ
り多くの時間と労力を必要とする。しかし、この実施形態は、３回の１：１ｗ／ｗ抽出を
実施することにより、比較的高濃度の水性抽出物中で供与体上に最初に存在していたレニ
ウムの、実質的にすべてとまではいかないが、殆どを通常回収することができるという利
点を有する。
【００３２】
　一実施形態において、水性液体の過剰が使用される。適切な量は変動しうる。例えば、
この過剰は、供与体使用済みエポキシ化触媒に対して２：１ｗ／ｗ以上の水性液体であり
うる。この実施形態においては、より少ない抽出によってレニウムのより大きな相対量を
回収するが、より希釈された抽出物が製造される。したがって、この実施形態は、より多
くの希釈剤を扱うためにより多くの装置と労力が必要となるので、あまり好ましくない実
施形態である。
【００３３】
　適切な水性液体は、単なる水を含む。また、適切な水性液体は添加物を含んでいてもよ
い。適切な添加物には、例えば、塩、酸、塩基、過酸化物、有機希釈剤などが含まれる。
【００３４】
　水性溶液中に包含されるのに適した塩には、例えば、アルカリ金属のアンモニウム塩お
よびハロゲン化物塩がある。
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【００３５】
　適切なアンモニウム塩には、例えば、硝酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、カルボン
酸アンモニウム、シュウ酸アンモニウム、クエン酸アンモニウム、フッ化アンモニウムお
よびこれらの組合せが含まれる。また、適切な塩には、硝酸塩の別の種類、例えば、硝酸
リチウムなどのアルカリ金属の硝酸塩が含まれる。適切なアルカリ金属のハロゲン化物塩
には、例えば、塩化ナトリウム、臭化ナトリウム、ヨウ化ナトリウム、塩化カリウム、臭
化カリウム、ヨウ化カリウム、塩化リチウム、臭化リチウム、ヨウ化リチウム、塩化セシ
ウム、臭化セシウム、ヨウ化セシウム、塩化ルビジウム、臭化ルビジウム、ヨウ化ルビジ
ウムおよびこれらの組合せが含まれる。
【００３６】
　水性液体中に包含されるのに適した有機希釈剤には、例えば、メタノール、エタノール
、プロパノール、イソプロパノール、テトラヒドロフラン、エチレングリコール、エチレ
ングリコールジメチルエーテル、ジエチレングリコールジメチルエーテル、ジメチルホル
ムアミド、アセトンまたはメチルエチルケトンの１種または複数種が含まれる。
【００３７】
　適切な酸には、例えば、硝酸、炭酸、酸ハロゲン化物、硫酸、カルボン酸、クエン酸、
乳酸、シュウ酸、酢酸およびこれらの組合せが含まれる。適切な塩基の例には、例えば、
アルカリ金属水酸化物、水酸化アンモニウム、アルキルアンモニウム水酸化物およびこれ
らの組合せが含まれる。適切なアルカリ金属水酸化物には、例えば、水酸化セシウム、水
酸化カリウム、水酸化リチウム、水酸化ナトリウムおよびこれらの組合せが含まれる。
【００３８】
　一実施形態において、水性液体は硝酸アンモニウム水溶液である。有利な実施形態にお
いて、水性液体は単なる水である。水性液体が単なる水の場合、有利には水は脱イオン水
でありうる。
【００３９】
　供与体使用済みエポキシ化触媒からレニウムを回収するための方法は、バッチ工程であ
りうる。一実施形態において、この方法は連続抽出工程である。一実施形態において、こ
の方法は向流抽出を用いて実施される。当業者ならこのような手順の適切な多くの変形形
態を理解するはずである。
【００４０】
　一実施形態において、水性抽出物中に存在する抽出されたレニウムは、次工程のレニウ
ム源として使用される。一実施形態において、抽出されたレニウムは、水性抽出物から分
離され、回収レニウムを製造し、この回収レニウムは次工程のレニウム源として使用され
る。
【００４１】
　回収レニウムを製造するための抽出レニウムの分離
　回収レニウムを製造するために、抽出レニウムは、適切ないずれかの分離方法を用いて
水性抽出物から分離することができる。一実施形態において、抽出レニウムは、水性抽出
物をイオン交換樹脂層と接触させることにより水性抽出物から分離される。別の実施形態
において、水性抽出物の水性部分は、例えば、昇華、蒸留、濃縮およびこれらの組合せか
らなる群から選択された方法により、除去することができる。単に例示を目的として、前
述の方法を以下でより詳細に述べる。
【００４２】
　水性抽出物とイオン交換樹脂層との接触
　一実施形態において、水性抽出物はイオン交換樹脂層に通され、回収レニウムは、適切
な試薬により樹脂層を洗浄することによって分離される。適切な試薬には、例えば、酸性
水溶液が含まれる。この酸性水溶液中で使用するのに適した酸の例には、例えば、硝酸、
硫酸、塩酸およびこれらの混合物が含まれる。
【００４３】
　水性抽出物が酸性の場合または酸を添加して水性抽出物を酸性にする場合、水性抽出物
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は、好都合には中和され、可溶性レニウム塩の形態で回収レニウムを得ることができる。
可溶性レニウム塩には、例えば、過レニウム酸アンモニウム、過レニウム酸リチウム、過
レニウム酸セシウムおよびこれらの組合せが含まれる。
【００４４】
　水性抽出物の昇華および／または蒸留
　一実施形態において、抽出物の水性部分は、水性抽出物の昇華および／または蒸留によ
って除去され、酸化レニウムを製造する。例えば、参照により本明細書に組み込まれる、
Ｋｉｒｋ－Ｏｔｈｍｅｒ、Ｃｏｎｃｉｓｅ　Ｅｎｃｙｃｌｏｐｅｄｉａ　ｏｆ　Ｃｈｅｍ
ｉｃａｌ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ（４ｔｈＥｄ．１９９９）ｐｐ．１７５９－１７６０を
参照されたい。このような方法において得られた酸化レニウムは、非常に純粋であり、さ
まざまな用途において使用されうる。
【００４５】
　一実施形態において、昇華および／または蒸発により得られた酸化レニウムは、水によ
り可溶化され、過レニウム酸を形成する。一実施形態において、昇華および／または蒸発
により得られた酸化レニウムは、塩基により可溶化され、可溶性過レニウム酸塩を形成す
る。
【００４６】
　水性抽出物の濃縮または蒸発
　一実施形態において、水性抽出物の水性部分は濃縮により除去される。例えば、水性抽
出物の水性部分は、蒸発により除去され、レニウム、過レニウム酸または可溶性過レニウ
ム酸塩の所望の濃度を製造することができる。一実施形態において、濃縮または蒸発され
た水性抽出物は、レニウムおよび他の成分について分析される。
【００４７】
　水性抽出物および／または回収レニウムの用途
　レニウム回収法を用いて回収されたレニウムは、さまざまな用途において使用されうる
。このことは、レニウムが水性抽出物中の抽出レニウムであってもまたは回収レニウムで
あっても真実である。上記の通り、回収レニウムはさまざまな形態を採りうる。例には、
酸化レニウムおよび／またはレニウム、過レニウム酸または可溶性過レニウム酸塩を含有
する溶液が含まれる。
【００４８】
　一実施形態において、回収レニウムは、独立した製品として使用される。独立した製品
として、回収レニウムおよび／または回収レニウムを含有する溶液は、広範囲にわたる用
途において使用するために、例えば、レニウム供給業者に売られることもある。
【００４９】
　一実施形態において、回収レニウムおよび／または回収レニウムを含有する溶液は、超
合金および／または超合金の保護被覆を調製するのに使用されうる。超合金および／また
は超合金の保護被覆は、使用中に高温に曝される構成部品を構築する際に使用される。こ
のような構成部品の例は、タービンのさまざまな種類である。例えば、参照により本明細
書に組み込まれる、「高温耐久性構成部品および高温耐久性構成部品を製造するための方
法」と題された、米国特許第７００５０１５号を参照されたい。
【００５０】
　エポキシ化触媒の調製
　一実施形態において、水性抽出物は、これ自体が堆積混合物であるかまたは担体上にレ
ニウムを堆積させるための堆積混合物を調製するのに使用される。一実施形態において、
この担体は、使用済みエポキシ化触媒である。別の実施形態において、この担体は、真新
しいエポキシ化触媒の担体材料である。この実施形態において、抽出レニウムは受容体上
に堆積され、抽出レニウムを水性抽出物から分離する必要がない。この実施形態は、希釈
剤が堆積混合物の不可欠な部分として使用されるので、水性抽出物からの希釈剤を加工す
るまたは処理する必要がないという利点を有する。
【００５１】
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　一実施形態において、堆積混合物は、回収レニウムを含有する水性液体を含む。
【００５２】
　一実施形態において、抽出および／または回収レニウムに加えて、堆積混合物も１種ま
たは複数種の１１族金属を含有することが有利である。有利な実施形態において、１１族
金属は銀である。
【００５３】
　一実施形態において、堆積混合物は、追加の真新しいレニウム、１１族金属、レニウム
共助触媒、さらなる元素およびこれらの混合物から選択される、１種または複数種の成分
をさらに含む。一実施形態において、堆積混合物は、抽出レニウム、銀、１種または複数
種のレニウム共助触媒および／または１種または複数種のさらなる元素を含む水性抽出物
を含む。
【００５４】
　抽出および／または回収レニウムを使用して真新しいエポキシ化触媒を調製する場合、
ドーパントを堆積させることにより、オレフィンおよび酸素の変換を触媒してアルキレン
オキシドを生成するのに触媒的に有効なエポキシ化触媒を製造する。抽出および／または
回収レニウムを使用して受容体使用済みエポキシ化触媒を活性化させる場合、ドーパント
を堆積させることにより、受容体使用済みエポキシ化触媒と比較して、増加された選択性
および増加された活性を含む１つまたは複数の改善を示す、活性化されたエポキシ化触媒
を製造する。
【００５５】
　堆積混合物および堆積方法を以下でより詳細に述べる。
【００５６】
　堆積方法
　適切な堆積方法には、例えば、含浸、イオン交換などが含まれる。適切な含浸方法には
、例えば、真空含浸および細孔容積含浸が含まれる。一実施形態において、堆積方法は含
浸である。一実施形態において、堆積方法は真空含浸である。
【００５７】
　レニウム回収法および／または堆積方法は、エポキシ化反応器の内部または外部におい
て実施されうる。一実施形態において、レニウム回収法は向流抽出を用いて実施される。
【００５８】
　受容体使用済みエポキシ化触媒の場合による洗浄
　抽出または回収レニウムが、受容体使用済みエポキシ化触媒上に堆積されることになっ
ている場合、堆積させる前に受容体使用済みエポキシ化触媒を洗浄することは必要ではな
いが、望ましいであろう。受容体使用済みエポキシ化触媒の洗浄は、可溶性ドーパントお
よび／またはイオン化しうる材料の殆どを受容体使用済みエポキシ化触媒から除去し、洗
浄された受容体使用済みエポキシ化触媒を製造するのに有効な条件下において一般に行わ
れる。
【００５９】
　一実施形態において、供与体使用済みエポキシ化触媒を洗浄することに由来する水性抽
出物は、銀または銀堆積混合物と組み合わされて、組合せ堆積混合物を製造することがで
きる。一実施形態において、この組合せ堆積混合物を使用して、抽出レニウムおよび銀を
供与体使用済みエポキシ化触媒上に堆積させ、これにより活性化エポキシ化触媒を製造す
る。
【００６０】
　再び洗浄手順について述べると、洗浄試薬は水性液体でありうる。一実施形態において
、水性液体は、塩などの１種または複数種の添加物を含有する。水性液体中に包含される
のに適した塩には、例えばアンモニウム塩が含まれる。適切なアンモニウム塩には、例え
ば、硝酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、カルボン酸アンモニウム、シュウ酸アンモニ
ウム、クエン酸アンモニウム、フッ化アンモニウムおよびこれらの組合せが含まれる。ま
た、適切な塩には、硝酸塩の別の種類、例えば、硝酸リチウムなどのアルカリ金属硝酸塩
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が含まれる。一実施形態において、水性液体は１種または複数種の有機希釈剤を含む。水
性液体中に含まれるのに適した有機希釈剤には、例えば、メタノール、エタノール、プロ
パノール、イソプロパノール、テトラヒドロフラン、エチレングリコール、エチレングリ
コールジメチルエーテル、ジエチレングリコールジメチルエーテル、ジメチルホルムアミ
ド、アセトン、メチルエチルケトンまたはこれらの混合物が含まれる。
【００６１】
　一実施形態において、水性液体は単なる水である。別の実施形態において、水性液体は
硝酸アンモニウム水溶液である。
【００６２】
　受容体を洗浄する場合、洗浄を適切な任意の温度で行うことができる。一実施形態にお
いて、受容体は高温で、例えば３０から１００℃の温度で洗浄される。一実施形態におい
て、高温は３５から９５℃の間である。洗浄には、受容体を水性液体にある時間接触させ
ることが含まれる。
【００６３】
　この接触時間は、可溶性ドーパントおよび／またはイオン化しうる材料を受容体から除
去するのに十分な長さである限り、重要ではない。一実施形態において、接触時間は２４
時間以下でありうる。一実施形態において、接触時間は１０時間以下でありうる。一実施
形態において、接触時間は５時間以下でありうる。一実施形態において、接触時間は１時
間以上でありうる。一実施形態において、接触時間は０．２５時間以上でありうる。一実
施形態において、接触時間は０．０５時間以上でありうる。
【００６４】
　接触時間が経過した後、受容体から浸出した材料を含む液体が除去される。洗浄は、流
出液の組成変化がなくなるまで、例えば、２回または３回繰り返すことができる。流出液
を処理および／または分離および／または精製し、流出液中に存在するいかなる１１族金
属およびレニウムをも、次処理において使用しうるようにすることができる。受容体を洗
浄する場合、洗浄された受容体を、さらなる処理の前に、残留洗浄溶液を除去するのに十
分な時間ある温度において加熱することにより、乾燥することができる。
【００６５】
　洗浄された受容体の乾燥は必ずしも必要ではない。しかし、乾燥は通常１００℃から３
００℃の温度において、ある時間行われる。時間の長さは重要ではない。一実施形態にお
いて、乾燥時間は１０時間以下である。一実施形態において、乾燥時間は５時間以下であ
る。一実施形態において、乾燥時間は０．２５時間以上である。一実施形態において、乾
燥時間は０．０５時間以上である。一実施形態において、触媒は、空気流中で触媒乾燥器
において２５０℃で１５分間乾燥させる。
【００６６】
　一実施形態において、受容体ペレットのある量が、硝酸アンモニウム溶液の過剰量に添
加され、スラリーを形成する。適切な硝酸アンモニウム溶液は、硝酸アンモニウム溶液の
全重量を基準にして、０．００１重量％以上の硝酸アンモニウム濃度を有する。適切な硝
酸アンモニウム溶液は、同一基準で８５重量％以下の硝酸アンモニウム濃度を有する。有
利な実施形態において、硝酸アンモニウム溶液は、同一基準で０．０３重量％の硝酸アン
モニウム濃度を有する。
【００６７】
　得られたスラリーは、高温で加熱される。適切な温度には、例えば８０℃から９０℃が
含まれる。一実施形態において、高温はある時間維持される。時間の適切な長さは、例え
ば１時間以上である。一実施形態において、受容体ペレットは、処置が始まる前に乾燥さ
れる。一実施形態において、受容体ペレットは、硝酸アンモニウム溶液の真新しい過剰量
に添加され、例えば８０℃から９０℃の高温において再び加熱される。この温度は、再び
ある時間維持される。その後、硝酸アンモニウム溶液はデカンテーションされ、受容体ペ
レットは、室温（通常１５℃から２５℃）において硝酸アンモニウム溶液の別の過剰量中
に浸漬される。一実施形態において、この室温処理が繰り返される。
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【００６８】
　１種または複数種のドーパントを堆積させる前に、受容体を乾燥する必要はない。一実
施形態において、洗浄された受容体は前述のように乾燥される。
【００６９】
　次いで、１種または複数種のドーパントが、当技術分野において知られている方法を用
いて、受容体上に堆積されうる。参照により本明細書に組み込まれる、ＵＳ－Ａ－５３８
０６９７、ＵＳ－Ａ－５７３９０７５、ＥＰ－Ａ－２６６０１５、およびＵＳ－Ｂ－６３
６８９９８を参照することができる。一実施形態において、この方法は、微粒状担体材料
に、カチオン性１１族金属アミン錯体および還元剤を含む液体混合物を含浸することを含
む。
【００７０】
　抽出または回収レニウムの受容体上への堆積
　一実施形態において、回収レニウムは、真新しい触媒担体材料および使用済みエポキシ
化触媒からなる群から選択された受容体上に堆積される。この受容体は、レニウムの基準
量を含むことも含まないこともある。受容体が真新しい触媒担体材料である場合、受容体
はレニウムの基準量を含まない可能性がある。受容体が使用済みエポキシ化触媒の場合、
受容体はレニウムの基準量を含むことがある。抽出または回収レニウムは、別のドーパン
トの堆積の前に、堆積と共に、堆積に引き続き、受容体上に堆積されうる。抽出または回
収レニウムおよび１１族金属が両方とも堆積される場合、一般にエポキシ化触媒が形成さ
れる。抽出または回収レニウムのみが堆積される場合、一般にエポキシ化触媒の触媒前駆
体が形成される。
【００７１】
　一般的な手順
　一実施形態において、受容体は、１種または複数種の供与体使用済みエポキシ化触媒か
らまたは受容体エポキシ化触媒自体から、レニウムを回収する間に製造された水性抽出物
を含む堆積混合物と接触させる。別の実施形態において、受容体は、レニウム回収法の間
に回収された水性抽出物から分離された回収レニウムを使用して調製された、回収レニウ
ム堆積混合物と接触させる。堆積混合物が、ある時間受容体と接触させられた後、希釈剤
または液体成分が除去され、抽出または回収レニウムの少なくとも一部を受容体上に残す
。
【００７２】
　回収レニウムの適切な堆積混合物は、液体中に溶解または分散された回収レニウムを通
常含む。適切な液体には、例えば、供与体または受容体使用済みエポキシ化触媒からの水
性抽出物が含まれる。また、適切な液体には、例えば、水または水性有機希釈剤が含まれ
うる。適切な水性有機希釈剤は、洗浄手順に関連して上に記載されている。回収レニウム
が堆積されうる形態は、本発明にとって重要ではない。例えば、回収レニウムは、酸化物
として、または塩または酸の形態でオキシアニオンとして、例えば、レニウム酸塩もしく
は過レニウム酸塩として適切に提供されうる。回収レニウムを堆積させるための有利な溶
液は、過レニウム酸アンモニウム溶液である。
【００７３】
　特別な実施形態において、回収レニウム堆積混合物は、液体成分を除去する前に、接触
時間の間受容体との接触を維持されうる。接触時間の長さは重要ではない。適切な接触時
間は、洗浄手順に関連して上に記載されている。
【００７４】
　一実施形態において、受容体は、本明細書において記載されている１種または複数種の
堆積混合物と接触させる前に、ある時間排気させる。一実施形態において、受容体は７６
０ｍｍＨｇ（大気圧）未満に排気させる。一実施形態において、受容体は２５０ｍｍＨｇ
以下に排気させる。一実施形態において、受容体は２００ｍｍＨｇ以下に排気させる。一
実施形態において、受容体は１ｍｍＨｇ以上に排気させる。一実施形態において、受容体
は５ｍｍＨｇ以上に排気させる。一実施形態において、受容体は１０ｍｍＨｇ以上に排気
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させる。有利には、受容体は２０ｍｍＨｇ以上に排気させる。
【００７５】
　一実施形態において、堆積混合物は、受容体が排気された後、受容体と接触させる。一
実施形態において、真空は、受容体が堆積混合物と接触させられている間維持される。こ
の実施形態において、受容体を堆積混合物と接触させた後、真空が解除される。
【００７６】
　抽出または回収レニウムの真新しいエポキシ化触媒の担体材料上への堆積
　受容体が真新しいエポキシ化触媒を調製するための担体材料である場合、担体材料上に
堆積される抽出または回収レニウムの量は、真新しいエポキシ化触媒１ｋｇ当たり２５０
ｍｍｏｌｅ以下のレニウムの全量を一般にもたらす。一実施形態において、レニウムの全
量は、真新しいエポキシ化触媒１ｋｇ当たり５０ｍｍｏｌｅ以下である。一実施形態にお
いて、レニウムの全量は、真新しいエポキシ化触媒１ｋｇ当たり２５ｍｍｏｌｅ以下であ
る。一実施形態において、レニウムの全量は、真新しいエポキシ化触媒１ｋｇ当たり１５
ｍｍｏｌｅ以下である。一実施形態において、レニウムの全量は、真新しいエポキシ化触
媒１ｋｇ当たり１０ｍｍｏｌｅ以下である。
【００７７】
　抽出または回収レニウムの受容体使用済みエポキシ化触媒上への堆積
　受容体が使用済みエポキシ化触媒である場合、この使用済みエポキシ化触媒を活性化す
るために堆積される成分は、一般に「追加」成分または「活性化」成分と呼ばれる。この
名称により、追加または活性化成分は、使用済みエポキシ化触媒上に最初に存在していた
同じ成分のいずれの基準量とも区別される。
【００７８】
　受容体が使用済みエポキシ化触媒である場合、受容体はレニウムの基準量を含むことも
含まないこともある。活性化抽出または回収レニウムを堆積させるために、受容体は、受
容体使用済みエポキシ化触媒の細孔に堆積混合物を含浸させるのに十分な接触時間の間、
堆積混合物に接触した状態で維持され、中間受容体を製造することができる。特定の接触
時間は、含浸にとって一般に重要ではない。適切な接触時間は、０．１分以上である。代
表的な接触時間は、３０秒以上である。実際問題として、接触時間は一般に１分以上であ
る。一実施形態において、接触時間は３分以上である。
【００７９】
　接触時間が終了した後、中間受容体は、知られている任意の方法を用いて液体成分から
分離されうる。例えば、液体成分は、中間受容体から単にデカンテーションされうるまた
は徐々に排出されうる。より速い分離の場合、液体成分は機械的手段により除去されうる
。適切な機械的手段には、振とう、遠心分離などが含まれる。中間受容体は、乾燥するに
まかせるかまたは乾燥条件に曝されうる。
【００８０】
　いかなる供給源からであろうとも、使用済みエポキシ化触媒上に堆積されたレニウムは
、時に「活性化レニウム」と呼ばれる。活性化レニウムの量は、活性化エポキシ化触媒の
重量を基準として、一般に０．１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上である。一実施形態において、活
性化レニウムの量は、同一基準で２ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上である。一実施形態において、
活性化レニウムの量は、同一基準で５０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。一実施形態におい
て、活性化レニウムの量は、同一基準で２０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。
【００８１】
　堆積は２回以上、例えば２回または３回実行され、活性化レニウムの所望量の堆積を達
成することができる。
【００８２】
　１１族金属の堆積
　受容体は、１種または複数種の１１族金属の基準量を含むことも含まないこともある。
受容体が真新しいエポキシ化触媒を製造するための担体材料である場合、受容体は、１種
または複数種の１１族金属の基準量を通常含まない。受容体が使用済みエポキシ化触媒で
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ある場合、受容体は、１種または複数種の１１族金属の基準量を通常含む。
【００８３】
　１種または複数種の１１族金属は、銀、金およびこれらの組合せからなる群から選択さ
れうる。一実施形態において、１１族金属は銀を含む。
【００８４】
　１１族金属の真新しいエポキシ化触媒上への堆積
　真新しいエポキシ化触媒は、１１族金属の含有量が、硝酸消費および銀滴定によって測
定され、真新しいエポキシ化触媒の重量を基準として１０ｇ／ｋｇ以上である場合、はっ
きりとわかる触媒活性を示す。一実施形態において、１１族金属の含有量は、同一基準で
５０ｇ／ｋｇ以上である。一実施形態において、１１族金属の含有量は、同一基準で１０
０ｇ／ｋｇ以上である。一実施形態において、１１族金属の含有量は、同一基準で５００
ｇ／ｋｇ以下である。一実施形態において、１１族金属の含有量は、同一基準で４００ｇ
／ｋｇ以下である。
【００８５】
　１１族金属の使用済みエポキシ化触媒上への堆積
　受容体が使用済みエポキシ化触媒であり、１１族金属が銀である場合、受容体上に堆積
される追加の銀の量は、使用済みエポキシ化触媒の重量を基準として、一般に０．２重量
％以上である。一実施形態において、堆積される追加の銀は、同一基準で０．５重量％以
上である。一実施形態において、堆積される追加の銀は、同一基準で１重量％以上である
。一実施形態において、堆積される追加の銀は、同一基準で５重量％以上である。一実施
形態において、堆積される追加の銀は、同一基準で８重量％以上である。一実施形態にお
いて、堆積される追加の銀は、同一基準で１０重量％以上である。一実施形態において、
堆積される追加の銀は、同一基準で１２重量％以上である。
【００８６】
　一般的な１１族堆積手順
　一実施形態において、レニウムは、１種または複数種の１１族金属またはカチオン性１
１族金属成分の堆積と共にまたは堆積に引き続いて、受容体上に堆積させる。カチオン性
１１族金属成分が堆積させる場合、このカチオン性１１族金属成分の少なくとも一部は、
還元される。
【００８７】
　１種または複数種の１１族金属は、受容体を１１族金属の堆積混合物に接触させること
により、受容体上に堆積されうる。適切な１１族堆積混合物は、分散された１１族金属を
含有する液体、例えば１１族金属ゾルを含む。この方法は、１種または複数種の１１族金
属を受容体上に残しながら、液体を、例えば蒸発により除去することを含む。有利な実施
形態において、堆積混合物は、１種または複数種の１１族金属を含む化合物または錯体の
溶液である。
【００８８】
　有利な実施形態において、１１族金属は銀であり、堆積混合物は銀の堆積混合物である
。この実施形態において、一般に銀の堆積混合物は、１種または複数種の銀化合物または
銀錯体を含む溶液である。
【００８９】
　この堆積は２回以上、例えば２回または３回実施し、１種または複数種の１１族金属の
所望量の堆積を達成することができる。１１族金属堆積混合物は、分散剤および安定剤な
どの添加物を含むことができる。このような添加物は、例えば１００から３００℃、特に
１５０から２５０℃の温度において、不活性雰囲気、例えば窒素またはアルゴン中で、あ
るいは酸素含有雰囲気、例えば空気中または酸素およびアルゴンを含む混合物中で加熱す
ることによって、液体を除去した後に除去されうる。
【００９０】
　１種または複数種のカチオン性１１族金属成分は、受容体を、液体およびカチオン性１
１族金属成分を含むカチオン性１１族堆積混合物と接触させることにより、受容体上に堆
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積させることができる。カチオン性１１族堆積混合物の液体成分は、除去される。還元剤
は、カチオン性１１族堆積混合物に先立って、混合物と共にまたは混合物の後に、使用し
うる。
【００９１】
　通常、カチオン性１１族堆積混合物は、カチオン性１１族金属成分および還元剤を含む
ことができ、この場合は、液体を除去することと、カチオン性１１族金属成分の少なくと
も一部の還元を実施することとが同時に達成されうる。このような堆積は２回以上、例え
ば２回または３回実行され、カチオン性１１族金属の所望量の堆積を達成することができ
る。カチオン性１１族金属成分には、例えば、非錯体または錯体１１族金属塩、特にカチ
オン性１１族金属－アミン錯体が含まれる。
【００９２】
　液体成分が除去された後、含浸受容体は、１００から９００℃、特に１５０から３００
℃の温度において、不活性雰囲気、例えば窒素またはアルゴン中で、あるいは酸素含有雰
囲気、例えば空気中または酸素およびアルゴンを含む混合物中で、加熱されうる。加熱に
より、一般に、カチオン性１１族金属－アミン錯体の少なくとも一部の還元が実施される
。カチオン性１１族金属－アミン錯体の例は、モノアミンまたはジアミン、特に１，２－
アルキレンジアミンと錯体を形成するカチオン性１１族金属である。適切なアミンの例は
、エチレンジアミン、１，２－プロピレンジアミン、２，３－ブチレンジアミン、エタノ
ールアミン、および水酸化アンモニウムである。高級アミン、例えば、トリアミン、テト
ラアミンおよびペンタアミンなどが使用されうる。還元剤の例は、シュウ酸塩、乳酸塩お
よびホルムアルデヒドである。
【００９３】
　カチオン性１１族金属－アミン錯体および還元剤を含むカチオン性１１族堆積混合物の
さらなる詳細に関して、参照により本明細書に組み込まれる、ＵＳ－Ａ－５３８０６９７
、ＵＳ－Ａ－５７３９０７５、ＥＰ－Ａ－２６６０１５、およびＵＳ－Ｂ－６３６８９９
８を参照することができる。
【００９４】
　特に有利な銀堆積混合物には、例えば、追加のカチオン性銀金属－アミン錯体を含む溶
液が挙げられる。有利なカチオン性銀金属－アミン錯体溶液の調製は、実施例２に記載さ
れている。
【００９５】
　銀堆積混合物は、受容体と接触させる。接触時間は変化しうる。適切な接触時間には、
例えば、１分以上が含まれる。一実施形態において、接触時間は２４時間以下である。温
度および圧力は変化しうる。
【００９６】
　有利な実施形態において、受容体は、前述のように排気され、その後、１１族堆積混合
物と接触させる。この実施形態において、接触時間は短縮されうる。温度は９５℃まで可
能である。一実施形態において、温度は１０から８０℃の範囲である。
【００９７】
　別法としてまたは加えて、１種または複数種の１１族金属は、受容体上に、当技術分野
において知られている蒸着技法により堆積されうる。
【００９８】
　１種または複数種のレニウム共助触媒の堆積
　受容体は、１種または複数種のレニウム共助触媒の基準量を含むことも含まないことも
ある。
【００９９】
　１種または複数種のレニウム共助触媒の、真新しいエポキシ化触媒の担体材料上への堆
積
　一実施形態において、１種または複数種のレニウム共助触媒は、真新しいエポキシ化触
媒の担体材料上に堆積されうる。
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【０１００】
　真新しいエポキシ化触媒の担体材料上に堆積されたレニウム共助触媒の量は、通常、真
新しいエポキシ化触媒の全重量を基準として、０．０１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上のレニウム
共助触媒の全量をもたらす。一実施形態において、担体材料上に堆積されたレニウム共助
触媒量は、通常、同一基準で０．１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上のレニウム共助触媒の全量をも
たらす。一実施形態において、担体材料上に堆積されたレニウム共助触媒量は、同一基準
で０．２ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上のレニウム共助触媒の全量をもたらす。
【０１０１】
　一実施形態において、担体材料上に堆積されたレニウム共助触媒の量は、同一基準で２
００ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下のレニウム共助触媒の全量をもたらす。一実施形態において、
担体材料上に堆積されたレニウム共助触媒の量は、同一基準で５０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下
のレニウム共助触媒の全量をもたらす。有利な実施形態において、担体材料上に堆積され
たレニウム共助触媒の量は、同一基準で２５ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下のレニウム共助触媒の
全量をもたらす。
【０１０２】
　１種または複数種の活性化レニウム共助触媒の、使用済みエポキシ化触媒上への堆積
　受容体が使用済みエポキシ化触媒である場合、受容体は活性化される。この実施形態に
おいて、受容体使用済みエポキシ化触媒は、レニウム共助触媒の基準量を含むことができ
る。この実施形態において、活性化工程により、１種または複数種の活性化レニウム共助
触媒の追加量が受容体上に堆積される。
【０１０３】
　適切な活性化レニウム共助触媒は、タングステン、クロム、モリブデン、硫黄、リン、
ホウ素およびこれらの混合物から選択される元素を含む成分から選択されうる。好ましく
は、活性化レニウム共助触媒は、タングステン、クロム、モリブデン、硫黄およびこれら
の混合物を含む成分から選択される。有利には、活性化レニウム共助触媒は、タングステ
ンを含む。タングステンを堆積させるための、有利な共助触媒堆積混合物は、タングステ
ン酸アンモニウム溶液を含む。
【０１０４】
　受容体が使用済みエポキシ化触媒である場合、受容体使用済みエポキシ化触媒上に堆積
されたそれぞれの活性化レニウム共助触媒の量は、活性化されたエポキシ化触媒の全重量
を基準として、一般に０．０１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上である。一実施形態において、堆積
されたそれぞれの活性化レニウム共助触媒の量は、同一基準で０．１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以
上である。一実施形態において、堆積されたそれぞれの活性化レニウム共助触媒の量は、
同一基準で４０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。一実施形態において、堆積されたそれぞれ
の活性化レニウム共助触媒の量は、同一基準で２０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。活性化
レニウム共助触媒がモリブデンである場合、堆積された活性化モリブデンの量は、同一基
準で１０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下でありうる。
【０１０５】
　１種または複数種のさらなる元素の堆積
　また、１種または複数種のさらなる元素も、受容体上に堆積されうる。この受容体は、
１種または複数種のさらなる元素の基準量を含むことも含まないこともある。
【０１０６】
　好適なさらなる元素は、窒素、フッ素、アルカリ金属、アルカリ土類金属、チタン、ハ
フニウム、ジルコニウム、バナジウム、タリウム、トリウム、タンタル、ニオブ、ガリウ
ム、ゲルマニウムおよびこれらの混合物の群から選択されうる。好ましくは、アルカリ金
属は、ナトリウム、リチウム、カリウム、ルビジウム、セシウムおよびこれらの混合物か
ら選択される。最も好ましくは、アルカリ金属は、リチウム、カリウム、セシウムおよび
これらの混合物から選択される。好ましくは、アルカリ土類金属は、カルシウム、バリウ
ム、マグネシウムおよびこれらの混合物から選択される。
【０１０７】
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　さらなる元素が、いかなる形態であろうとも堆積されうる。例えば、アルカリ金属およ
び／またはアルカリ土類金属の塩は適している。適切な液体の、さらなる元素の堆積混合
物は、液体に溶解または分散された１種または複数種のさらなる元素を含む成分を含む。
適切な水性液体および堆積の手順は、レニウムに関連して上に記述されている。有利な実
施形態において、１種または複数種のアルカリ金属および／または１種または複数種のア
ルカリ土類金属を堆積させるためのさらなる元素堆積混合物は、金属水酸化物溶液である
。
【０１０８】
　さらなる元素を含む成分の堆積は、別のドーパントの堆積の前に、堆積と共に、堆積に
引き続いて実施されうる。受容体上に堆積されうる、さまざまなさらなる元素の量は、以
下に記述される。本明細書において使用される、エポキシ化触媒に存在するアルカリ金属
の量は、特に明記されない限り、１００℃において脱イオン水により、エポキシ化触媒か
ら回収されうる範囲の量であると考えられる。抽出方法には、エポキシ化触媒の１０グラ
ムの試料を、脱イオン水２０ｍｌ中で１００℃で５分間加熱することにより３回抽出する
ことおよび全部一緒にされた抽出物中で該当する金属を、知られている方法、例えば原子
吸光分光法を用いて定量することが含まれる。
【０１０９】
　本明細書において使用される、エポキシ化触媒に存在するアルカリ土類金属の量は、特
に明記されない限り、１００℃において１０重量％の硝酸と脱イオン水とにより、エポキ
シ化触媒から抽出されうる範囲の量であると考えられる。抽出方法には、触媒の１０グラ
ムの試料を、１０重量％の硝酸１００ｍｌで３０分間（１気圧、すなわち、１０１．３ｋ
Ｐａ）煮沸することにより抽出することおよび全部一緒にされた抽出物中で該当する金属
を、知られている方法、例えば原子吸光分光法を用いて定量することが含まれる。適切な
抽出および測定手順は、例えば、参照により本明細書に組み込まれる、ＵＳ－Ａ－５８０
１２５９に記載されている。
【０１１０】
　１種または複数種のさらなる元素の、真新しいエポキシ化触媒上への堆積
　受容体が真新しいエポキシ化触媒を調製するための担体材料である場合、１種または複
数種のさらなる元素が通常堆積され、真新しいエポキシ化触媒の重量を基準として、０．
２５ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上の全量をもたらす。一実施形態において、１種または複数種の
さらなる元素が堆積され、同一基準で１００ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下の全量をもたらす。さ
らなる元素は、いかなる形態でも供給されうる。
【０１１１】
　１種または複数種のさらなる活性化元素の、使用済みエポキシ化触媒上への堆積
　受容体が使用済みエポキシ化触媒である場合、さらなる活性化元素の量は、リチウムを
除いて、活性化されたエポキシ化触媒の１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上でありうる。一実施形態
において、さらなる活性化元素は、同一基準で５０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。
【０１１２】
　さらなる活性化元素が１種または複数種のアルカリ金属を含む場合、活性化アルカリ金
属の全量は、リチウムを除いて、同一基準で一般に０．１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上である。
一実施形態において、リチウム以外の活性化アルカリ金属の全量は、同一基準で０．２ｍ
ｍｏｌｅ／ｋｇ以上である。一実施形態において、リチウム以外の活性化アルカリ金属の
全量は、同一基準で５０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。一実施形態において、リチウム以
外の活性化アルカリ金属の全量は、同一基準で３０ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。
【０１１３】
　リチウムが活性化アルカリ金属として使用される場合、活性化リチウムの全量は、同一
基準で１ｍｍｏｌｅ／ｋｇである。一実施形態において、活性化リチウムの全量は、同一
基準で１００ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。
【０１１４】
　活性化セシウムを堆積される場合、活性化セシウムの量は同一基準で０．１ｍｍｏｌｅ
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／ｋｇ以上である。一実施形態において、活性化セシウムの量は同一基準で０．２ｍｍｏ
ｌｅ／ｋｇ以上である。一実施形態において、活性化セシウムの量は同一基準で１ｍｍｏ
ｌｅ／ｋｇ以上である。一実施形態において、活性化セシウムの量は同一基準で５０ｍｍ
ｏｌｅ／ｋｇ以下である。一実施形態において、活性化セシウムの量は同一基準で３０ｍ
ｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。一実施形態において、活性化セシウムの量は同一基準で１０
ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。
【０１１５】
　活性化アルカリ土類金属が添加される場合、活性化アルカリ土類金属の有利な量は、同
一基準で１ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以上である。一実施形態において、活性化アルカリ土類金属
の量は、同一基準で１００ｍｍｏｌｅ／ｋｇ以下である。
【０１１６】
　ドーパントを担体材料上に堆積させるための方法は、当技術分野において知られており
、このような方法は、本工程を実行する際に適用されうる。参照により本明細書に組み込
まれる、ＵＳ－Ａ－５３８０６９７、ＵＳ－Ａ－５７３９０７５、ＥＰ－Ａ－２６６０１
５、およびＵＳ－Ｂ－６３６８９９８を参照することができる。適切には、このような方
法には、微粒状担体材料にカチオン性１１族金属－アミン錯体および還元剤を含む液体混
合物を含浸することが含まれる。
【０１１７】
　活性化されたエポキシ化触媒は、増加された選択性、増加された活性、または両方の組
合せを示す
　受容体が使用済みエポキシ化触媒である場合、活性化工程は、増加された選択性、増加
された活性、またはこれらの組合せを示す活性化されたエポキシ化触媒をもたらす。本明
細書において使用される選択性は、変換されたオレフィンの量に対する、モル％で表され
た、形成されたオレフィンオキシドの量である。
【０１１８】
　有利には、活性化されたエポキシ化触媒は、受容体使用済みエポキシ化触媒の選択性と
比較して、１モル％以上の選択性の増加を示す。一実施形態において、活性化されたエポ
キシ化触媒は、同一基準で５モル％以上の選択性の増加を示す。一実施形態において、活
性化されたエポキシ化触媒は、同一基準で７モル％以上の選択性の増加を示す。より有利
には、活性化されたエポキシ化触媒は、同一基準で１０モル％以上の選択性の増加を示す
。より一層有利には、活性化されたエポキシ化触媒は、同一基準で１２モル％以上の選択
性の増加を示す。
【０１１９】
　一実施形態において、活性化されたエポキシ化触媒は、受容体使用済みエポキシ化触媒
と比較して活性の増加を示す。活性化されたエポキシ化触媒の増加された活性は、アルキ
レンオキシドの所与の量を製造するために必要な温度（「製造温度」）が、受容体使用済
みエポキシ化触媒の製造温度と比較した場合、降下していることにより証明される。製造
温度の５℃の降下は、活性化の５℃の上昇に等しい。
【０１２０】
　一実施形態において、活性化されたエポキシ化触媒の製造温度は、受容体使用済みエポ
キシ化触媒の生産温度と比較して２℃以上降下させる。一実施形態において、活性化され
たエポキシ化触媒の製造温度は、同一基準で３℃以上降下させる。一実施形態において、
活性化されたエポキシ化触媒の製造温度は、同一基準で４℃以上降下させる。一実施形態
において、活性化されたエポキシ化触媒の製造温度は、同一基準で５℃以上降下させる。
一実施形態において、製造温度は、同一基準で８℃以上降下させる。一実施形態において
、製造温度は、同一基準で９℃以上降下させる。
【０１２１】
　一実施形態において、活性化されたエポキシ化触媒の製造温度は、同一基準で４０℃以
下降下させる。一実施形態において、活性化されたエポキシ化触媒の製造温度は、同一基
準で２０℃以下降下させる。一実施形態において、活性化されたエポキシ化触媒の製造温
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度は、同一基準で１５℃以下降下させる。一実施形態において、活性化されたエポキシ化
触媒の製造温度は、同一基準で１２℃以下降下させる。一実施形態において、活性化され
たエポキシ化触媒の製造温度は、同一基準で１０℃以下降下させる。
【０１２２】
　使用済みエポキシ化触媒は、前の活性化の後でエポキシ化触媒が再び使用され終わった
後に、連続回数活性化させることができる。活性化工程を完了させた後、オレフィンおよ
び酸素を含む供給原料は、適切ないずれかの方法を用いて、活性化されたエポキシ化触媒
の存在下において反応しうる。
【０１２３】
　担体材料
　受容体が真新しい担体材料であろうとまたは使用済みエポキシ化触媒であろうと、エポ
キシ化触媒は、担体材料を含む。担体材料は、天然または人工の無機材料であってもよく
、耐熱性材料、炭化ケイ素、粘土、ゼオライト、木炭およびアルカリ土類金属炭酸塩、例
えば炭酸カルシウムを含むことができる。有利な実施形態において、担体材料は、１種ま
たは複数種の耐熱性材料を含む。適切な耐熱性材料の例には、例えば、アルミナ、マグネ
シア、ジルコニアおよびシリカが含まれる。有利な実施形態において、担体材料はα－ア
ルミナである。この実施形態において、担体材料は、担体の重量と比較して、通常少なく
とも８５重量％、より典型的には少なくとも９０重量％、特に少なくとも９５重量％のα
－アルミナ、しばしば９９．９重量％までのα－アルミナを含む。α－アルミナの他の成
分には、例えば、シリカ、アルカリ金属成分、例えばナトリウムおよび／またはカリウム
成分、および／またはアルカリ土類金属成分、例えばカルシウムおよび／またはマグネシ
ウム成分が含まれてもよい。
【０１２４】
　担体材料の表面積は、担体の重量に対して、適切には少なくとも０．１ｍ２／ｇ、好ま
しくは少なくとも０．３ｍ２／ｇ、より好ましくは少なくとも０．５ｍ２／ｇ、および特
に少なくとも０．６ｍ２／ｇであることができ、この表面積は、担体の重量と比較して、
適切には多くとも１０ｍ２／ｇ、好ましくは多くとも５ｍ２／ｇ、および特に多くとも３
ｍ２／ｇでありうる。本明細書において使用される「表面積」は、Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ
　ｔｈｅ　Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｓｏｃｉｅｔｙ　６０（１９３８）ｐ
ｐ．３０９－３１６に記載のＢ．Ｅ．Ｔ．（Ｂｒｕｎａｕｅｒ、Ｅｍｍｅｔｔ　ａｎｄ　
Ｔｅｌｌｅｒ）法により求められた表面積と関係があると理解される。高表面積担体材料
は、特にこれらの材料が、さらにシリカ、アルカリ金属および／またはアルカリ土類金属
成分を場合により含む場合、改善された性能および操業の安定性をもたらす。
【０１２５】
　担体材料の吸水率は、通常０．２から０．８ｇ／ｇの範囲、好ましくは０．３から０．
７ｇ／ｇの範囲にある。より高い吸水率は、１種または複数種のドーパントのより効率的
な堆積の見地から有利でありうる。本明細書において使用される吸水率は、ＡＳＴＭ　Ｃ
２０に従って測定されるものであり、吸水率は、担体の重量と比較して、担体の細孔中に
吸収されうる水の重量として表される。
【０１２６】
　微粒状担体材料は、０．２から１０μｍの範囲の直径を有する細孔が、全細孔容積の少
なくとも７０％を示すような、細孔径分布を有することができる。このような比較的狭い
細孔径分布は、触媒の活性、選択性および寿命の１つまたは複数に貢献しうる。寿命は、
触媒活性を維持することおよび／または選択性を維持することに関係しうる。本明細書に
おいて使用される細孔径分布および細孔容積は、Ｍｉｃｒｏｍｅｔｒｉｃｓ　Ａｕｔｏｐ
ｏｒｅ９２００モデルを用いて、３．０×１０８Ｐａの圧力まで水銀を圧入することによ
り測定される（１３０°の接触角、０．４７３Ｎ／ｍの表面張力を有する水銀、および水
銀圧縮の補正が適用される）。
【０１２７】
　有利な実施形態において、細孔径分布は、０．２から１０μｍの範囲の直径を有する細
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孔が、全細孔容積の７５％超、特に８０％超、より好ましくは８５％超、最も好ましくは
９０％超を示すような分布である。しばしば、細孔径分布は、０．２から１０μｍの範囲
の直径を有する細孔が、全細孔容積の９９．９％未満、よりしばしば９９％未満を示すよ
うなものである。
【０１２８】
　有利な実施形態において、細孔径分布は、０．３から１０μｍの範囲の直径を有する細
孔が、０．２から１０μｍの範囲の直径を有する細孔において得られる細孔容積の７５％
超、特に８０％超、より好ましくは８５％超、最も好ましくは９０％超、特に１００％ま
でを示すようなものである。
【０１２９】
　通常、細孔径分布は、０．２μｍ未満の直径を有する細孔が、全細孔容積の１０％未満
、特に５％未満を示すようなものである。しばしば、０．２μｍ未満の直径を有する細孔
は、全細孔容積の０．１％超、よりしばしば０．５％超を示す。
【０１３０】
　通常、細孔径分布は、１０μｍを超える直径を有する細孔が、全細孔容積の２０％未満
、特に１０％未満、より特別に５％未満を示すようなものである。しばしば、１０μｍを
超える直径を有する細孔は、全細孔容積の０．１％超、特に０．５％超を示す。
【０１３１】
　通常、０．２から１０μｍの範囲の直径を有する細孔は、少なくとも０．２５ｍｌ／ｇ
、特に少なくとも０．３ｍｌ／ｇ、より特別に少なくとも０．３５ｍｌ／ｇの細孔容積を
もたらす。通常、０．２から１０μｍの範囲の直径を有する細孔は、多くとも０．８ｍｌ
／ｇ、より典型的には多くとも０．７ｍｌ／ｇ、特に多くとも０．６ｍｌ／ｇの細孔容積
をもたらす。
【０１３２】
　エポキシキ化工程
　真新しいまたは活性化されたエポキシ化触媒を用いて、エポキシ化工程を触媒すること
ができる。エポキシ化工程は、多くのやり方で実施されうる。一実施形態において、エポ
キシ化工程は気相工程、すなわち、供給原料が気相において、通常充填層中に固体材料と
して存在するエポキシ化触媒と接触させる工程である。一般にエポキシ化工程は、連続工
程である。
【０１３３】
　エポキシ化工程において使用するオレフィンは、いかなるオレフィンであってもよい。
適切なオレフィンには芳香族オレフィン、例えばスチレンまたは、共役もしくは非共役ジ
－オレフィン、例えば１，９－デカジエンまたは１，３－ブタジエンが含まれる。通常、
オレフィンはモノオレフィン、例えば２－ブテンまたはイソブテンである。一実施形態に
おいて、オレフィンは、モノ－α－オレフィン、例えば１－ブテンまたはプロピレンであ
る。有利な実施形態において、オレフィンはエチレンである。
【０１３４】
　エポキシ化工程への供給原料中のオレフィン濃度は、広い範囲内で選択されうる。通常
、供給原料中のオレフィン濃度は、全供給原料に対して８０モル％以下のはずである。一
実施形態において、オレフィン濃度は全供給原料と比較して０．５から７０モル％のはず
である。一実施形態において、オレフィン濃度は全供給原料と比較して１から６０モル％
のはずである。本明細書において使用される供給原料は、エポキシ化触媒と接触する組成
物であると考えられる。
【０１３５】
　エポキシ化工程は、空気をベースとするかまたは酸素をベースとすることができ、「Ｋ
ｉｒｋ－Ｏｔｈｍｅｒ　Ｅｎｃｙｃｌｏｐｅｄｉａ　ｏｆ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｔｅｃｈ
ｎｏｌｏｇｙ」、３ｒｄ　ｅｄｉｔｉｏｎ、Ｖｏｌｕｍｅ９、１９８０、ｐｐ．４４５－
４４７を参照されたい。空気ベースの工程においては、空気または酸素富化された空気が
酸化剤源として使用され、一方、酸素ベースの工程においては、高純度（９５モル％以上
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）酸素が酸化剤源として使用される。
【０１３６】
　供給原料中の酸素濃度は、広範囲内で選択されうる。しかし、実際には、酸素は一般に
燃焼範囲（ｆｌａｍｍａｂｌｅ　ｒｅｇｉｍｅ）を回避する濃度で使用される。通常使用
される酸素の濃度は、全供給原料の１から１５モル％、より典型的には２から１２モル％
である。
【０１３７】
　燃焼範囲の外に留まるために、供給原料の酸素の濃度は、オレフィンの濃度が増加され
るにつれて低下させてよい。実際の安全な操業範囲は、供給原料の組成、ならびに反応温
度および反応圧力などの反応条件にも依存する。
【０１３８】
　反応調節剤は、選択性を増加させるために供給原料中に存在することができ、オレフィ
ンオキシドの望ましい形成と比較して、オレフィンまたはオレフィンオキシドの、二酸化
炭素および水への望ましくない酸化を抑制する。多くの有機化合物、特に有機ハロゲン化
物および有機窒素化合物が、反応調節剤として使用されうる。窒素酸化物、ヒドラジン、
ヒドロキシルアミン、アンモニアまたはこれらの組合せも、また使用されうる。適用を理
論に限定することなく、オレフィンのエポキシ化の操業条件下において、窒素含有反応調
節剤は、硝酸塩または亜硝酸塩の前駆体である、すなわち、いわゆる硝酸塩または亜硝酸
塩形成化合物であると、しばしば考えられる（例えば、参照により本明細書に組み込まれ
る、ＥＰ－Ａ－３６４２およびＵＳ－Ａ－４８２２９００を参照されたい）。
【０１３９】
　有利な実施形態において、反応調節剤は、有機ハロゲン化物である。適切な有機ハロゲ
ン化物には、例えば、有機臭化物および有機塩化物が含まれる。有利な実施形態において
、有機ハロゲン化物は、塩化炭化水素または臭化炭化水素である。特に有利な実施形態に
おいて、反応調節剤は、塩化メチル、塩化エチル、二塩化エチレン、二臭化エチレン、塩
化ビニル、およびこれらの混合物の群から選択される。特に有利な実施形態において、反
応調節剤は、塩化エチルおよび二塩化エチレンである。
【０１４０】
　適切な窒素酸化物は、ｘが１から２の範囲にある一般式ＮＯｘを有し、例えばＮＯ、Ｎ

２Ｏ３およびＮ２Ｏ４を含む。適切な有機窒素化合物は、ニトロ化合物、ニトロソ化合物
、アミン、硝酸塩および亜硝酸塩である。例には、ニトロメタン、１－ニトロプロパンま
たは２－ニトロプロパンが含まれる。有利な実施形態において、硝酸塩または亜硝酸塩形
成化合物、例えば窒素酸化物および／または有機窒素化合物が、有機ハロゲン化物、特に
有機塩化物と共に使用される。
【０１４１】
　反応調節剤は、全供給原料と比較して、例えば０．１モル％まで、例えば０．０１×１
０－４から０．０１モル％の供給原料中の濃度で使用される場合、一般に効果的である。
有利な実施形態において、オレフィンがエチレンである場合、反応調節剤は０．１×１０
－４から５０×１０－４モル％の濃度で供給原料中に存在する。有利な別の実施形態にお
いて、反応調節剤は、全供給原料と比較して０．３×１０－４から３０×１０－４モル％
の濃度で供給原料中に存在する。
【０１４２】
　オレフィン、酸素および反応調節剤に加えて、供給原料は、二酸化炭素、不活性ガスお
よび飽和炭化水素の１種または複数種などの、１種または複数種の成分を場合により含む
ことができる。二酸化炭素は、エポキシ化工程における副生成物である。しかし、二酸化
炭素は、触媒活性に対する悪影響を一般に有する。通常、全供給原料と比較して２５モル
％を超える供給原料中の二酸化炭素濃度は、回避される。有利な実施形態において、全供
給原料と比較して１０モル％を超える供給原料中の二酸化炭素濃度は、回避される。全供
給原料と比較して１モル％以下の低い二酸化炭素濃度を、使用することができる。
【０１４３】
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　不活性ガス、例えば窒素またはアルゴンは、３０から９０モル％、通常４０から８０モ
ル％の濃度で供給原料中に存在しうる。
【０１４４】
　供給原料中に存在することのできる適切な飽和炭化水素には、例えばメタンおよびエタ
ンが含まれる。飽和炭化水素が存在する場合、飽和炭化水素は、全供給原料と比較して８
０モル％以下の量で存在しうる。有利な実施形態において、飽和炭化水素は、全供給原料
と比較して７５モル％以下の量で存在する。飽和炭化水素は、全供給原料と比較してしば
しば３０モル％以上、よりしばしば４０モル％以上の量で存在する。飽和炭化水素は、酸
素の可燃限界を引き上げるために供給原料に添加されうる。
【０１４５】
　エポキシ化工程は、広い範囲から選択される反応温度を用いて実施されうる。有利な反
応温度は、１５０から３２５℃の範囲である。特に有利な実施形態において、反応温度は
１８０から３００℃の範囲である。
【０１４６】
　有利には、エポキシ化工程は、１０００から３５００ｋＰａの範囲の反応器入口の圧力
で実施される。「ＧＨＳＶ」すなわちガス空間速度は、充填触媒の１単位体積上を時間当
たり通過する、基準温度および圧力（０℃、１気圧、すなわち、１０１．３ｋＰａ）にお
ける、ガスの単位体積である。有利には、エポキシ化工程が充填触媒層を含む気相工程で
ある場合、ＧＨＳＶは１５００から１００００Ｎｌ／（ｌ．ｈ）の範囲である。有利には
、この工程は、時間当たり触媒のｍ３当たり製造されるオレフィンオキシドが０．５から
１０ｋｍｏｌｅである作業量で実施される。一実施形態において、工程は時間当たり触媒
のｍ３当たり製造されるオレフィンオキシドが０．７から８ｋｍｏｌｅである作業量で実
施される。一実施形態において、工程は時間当たり触媒のｍ３当たり製造されるオレフィ
ンオキシドが、例えば５ｋｍｏｌｅである作業量で実施される。本明細書において使用さ
れる作業量は、時間当たり、触媒の単位体積当たり、製造されるオレフィンオキシドの量
であり、選択性は、変換されたオレフィンのモル量と比較した、形成されたオレフィンオ
キシドのモル量である。
【０１４７】
　製造されたオレフィンオキシドは、当技術分野において知られている方法を用いて、例
えば、水中で反応器の出口の流れからオレフィンオキシドを吸収することおよび場合によ
り蒸留によって水溶液からオレフィンオキシドを回収することにより、反応混合物から回
収されうる。オレフィンオキシドを含有する水溶液の少なくとも一部は、オレフィンオキ
シドを１，２－ジオールまたは１，２－ジオールエーテルへ変換するための次工程におい
て、使用することができる。
【０１４８】
　オレフィンオキシドの１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテルまたはアルカノー
ルアミンへの変換
　エポキシ化工程において製造されたオレフィンオキシドは、従来の方法により、１，２
－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－カーボネートまたはアルカノールアミ
ンに変換されうる。
【０１４９】
　１，２－ジオールまたは１，２－ジオールエーテルへの変換は、例えば、エチレンオキ
シドと水とを熱工程において、または酸性触媒もしくは塩基性触媒でありうる触媒を使用
することにより反応させることを含む。例えば、主として１，２－ジオールとより少量の
１，２－ジオールエーテルを製造するために、オレフィンオキシドは、５０－７０℃で１
００ｋＰａの絶対圧力下における、酸性触媒、例えば全反応混合物を基準にして０．５－
１．０重量％の硫酸、の存在下における液相反応において、または１３０－２４０℃で２
０００－４０００ｋＰａの絶対圧力下における、好ましくは触媒の非存在下の気相反応に
おいて、水の１０倍のモル過剰量と反応させてもよい。このような水の大量の存在は、１
，２－ジオールを選択的に形成するのに有利であり、反応発熱の吸い込みとして機能し、
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反応温度を制御するのに役立ちうる。水の割合を低下させる場合は、反応混合物中の１，
２－ジオールエーテルの割合が増加する。こうして製造された１，２－ジオールエーテル
は、ジエーテル、トリエーテル、テトラエーテルまたはそれに続くエーテルでありうる。
代替の１，２－ジオールエーテルは、水の少なくとも一部をアルコールと取り替えて、ア
ルコール、特にメタノールまたはエタノールなどの第一級アルコールを用いて、オレフィ
ンオキシドを変換することにより調製されうる。
【０１５０】
　オレフィンオキシドは、二酸化炭素と反応させることにより、対応する１，２－カーボ
ネートに変換されうる。所望する場合、１，２－ジオールは、引き続き１，２－カーボネ
ートを水またはアルコールと反応させ、１，２－ジオールを形成させることにより調製す
ることができる。適用可能な方法に関しては、参照により本明細書に組み込まれるＵＳ－
Ａ－６０８０８９７を参照することができる。
【０１５１】
　１，２－ジオールおよび１，２－ジオールエーテル、例えばエチレングリコール、１，
２－プロピレングリコールおよびエチレングリコールエーテルは、さまざまな工業的用途
において、例えば食品、飲料、タバコ、化粧品、熱可塑性ポリマー、硬化性樹脂系、洗剤
、伝熱系などの分野において使用されうる。１，２－カーボネート、例えば炭酸エチレン
は、希釈剤、特に溶媒として使用されうる。エタノールアミンは、例えば、天然ガスを処
理（「スイートニング」）する際に使用されうる。
【０１５２】
　特に明記されない限り、本明細書において言及された有機化合物、例えば、オレフィン
、アルコール、１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－カーボネート、
エタノールアミンおよび有機ハロゲン化物は、通常多くとも４０個の炭素原子、より典型
的には多くとも２０個の炭素原子、特に多くとも１０個の炭素原子、より特別には多くと
も６個の炭素原子を有する。本明細書に定義されているように、炭素原子の数（すなわち
炭素数）または別のパラメータの範囲には、範囲の限界を明記した数が含まれる。
【０１５３】
　適切な反応器
　エポキシ化工程、レニウム回収工程、およびドーパント堆積工程は、適切な任意の反応
器において実施されうる。適切な反応器には、例えば、１つまたは複数のマイクロチャネ
ル反応器、シェルアンドチューブ熱交換器型反応器、混合槽型反応器、気泡塔または凝縮
装置が含まれる。本発明には、これらの工程における、このような反応器または凝縮装置
を使用すること、あるいは複数の反応器または凝縮装置を使用することが包含される。
【０１５４】
　有利な反応器には、例えば、シェルアンドチューブ熱交換器の形状をした反応器および
マイクロチャネル反応器が含まれる。一実施形態において、工程は、シェルアンドチュー
ブ熱交換器型反応器の反応チューブ内で実施される。一実施形態において、工程は、エポ
キシ化反応器内で実施される。この態様は、エポキシ化反応器からエポキシ化触媒を取り
出す必要をなくし、触媒は、オレフィンと酸素からオレフィンオキシドを製造するさらな
る期間の間使用するための活性化の後、即使用できる状態で留まることができる。
【０１５５】
　以下の実施例は、本発明の利点を例示することを目的としており、特許請求の範囲によ
って規定される本発明の範囲を、不当に限定することを目的とするものではない。
【実施例】
【０１５６】
　実施例１
　使用済み触媒の洗浄
　以下の手順を用いて使用済みエポキシ化触媒を洗浄し、洗浄された使用済みエポキシ化
触媒を製造した。使用済みエポキシ化触媒がレニウムを含む場合、洗浄液は、レニウムを
含有する水性抽出物として使用しうる。未洗浄の、または洗浄された使用済みエポキシ化
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受容体としての使用に適している。
【０１５７】
　使用済みエポキシ化触媒１４０ｇを、０．０３重量％の硝酸アンモニウム溶液２０２グ
ラムに添加した。温度は、８５℃にして８５±５℃に１時間維持した。受容体使用済みエ
ポキシ化触媒のペレットをデカンテーションし、空気流中で２５０℃で１５分間乾燥した
。ペレットを、真新しい、０．０３重量％の硝酸アンモニウム２００グラムに添加し、８
７．５°（±５℃）で１時間加熱した。この硝酸アンモニウム溶液をデカンテーションし
、ペレットを０．０３重量％の硝酸アンモニウム溶液２００ｇの中に、室温で浸漬した。
室温処理をもう１回繰り返した。最後に、ペレットを２５０℃で１５分間乾燥した。この
手順により、それぞれの使用済みエポキシ化触媒から可溶性ドーパントの殆どを除去し、
洗浄された使用済みエポキシ化触媒を製造した。
【０１５８】
　実施例２
　銀原液の調製
　銀含浸原液を調製した。５リットルのステンレス鋼ビーカーにおいて、試薬級水酸化ナ
トリウム４１５グラムを、脱イオン水２３４０ｍｌに溶解した。溶液の温度を５０℃に調
節した。４リットルのステンレス鋼ビーカーにおいて、硝酸銀１６９９グラムを、脱イオ
ン水２１００ｍｌに溶解した。溶液の温度を５０℃に調節した。水酸化ナトリウム溶液を
、硝酸銀溶液に攪拌しながらゆっくりと添加し、この間温度を５０℃に維持した。得られ
たスラリーを１５分間攪拌した。溶液のｐＨを、必要に応じてＮａＯＨ溶液を添加するこ
とにより、１０より上に維持した。フィルターワンド（ｆｉｌｔｅｒ　ｗａｎｄ）を使用
して液体を除去し、続いて除去された液体を、脱イオン水の等量で交換することを含む、
液体除去手順を用いた。この液体除去手順を、濾液の電気伝導率が９０マイクロモー／ｃ
ｍより下に低下するまで繰り返した。最後の液体除去サイクルが終了した後、脱イオン水
１５００ｍｌを添加し続いて、溶液を攪拌し４０℃（±５℃）に維持しながら、シュウ酸
二水和物６３０ｇ（４．９９７モル）を１００グラム刻みで添加した。溶液のｐＨを、シ
ュウ酸二水和物の最後の１３０グラムを添加する間監視し、ｐＨが延長時間の間に７．８
より下に確実に低下しないようにした。水を、フィルターワンドを使用して溶液から除去
し、スラリーを３０℃未満に冷却した。９２重量％のエチレンジアミン（ＥＤＡ）７３２
グラムを溶液にゆっくり添加した。温度を、この添加の間３０℃より下に維持した。スパ
チュラを用いて、この混合物を機械的に攪拌するのに十分な液体が存在するまで、この混
合物を手動で攪拌した。
【０１５９】
　実施例３
　一年以上使用してきた供与体使用済みエポキシ化触媒を、実施例３および４において使
用した。この供与体使用済みエポキシ化触媒は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０
．１６ｋＴ以上の累積アルキレンオキシド生産高を有していた。供与体使用済みエポキシ
化触媒の一定量を、水の一定量により煮沸し、レニウムの枯渇した供与体を水性抽出物か
ら分離した。この抽出物を分析し、レニウム濃度および回収率を、回収レニウムの、使用
済みエポキシ化触媒上に最初に存在していたレニウムの全量に対する割合として計算した
。
【０１６０】
　最初の手順において、供与体使用済みエポキシ化触媒１００ｇを、水を１００ｇ分取し
たアリコートの中で煮沸した。触媒１００ｇ（Ｒｅを２７．９ｍｇ含有する）をビーカー
に入れ、脱イオン水１００ｇを添加した。水を沸騰させ、沸騰を５分間続けた。次いでビ
ーカーを放置して５０－６０℃まで冷却するにまかせ、液体をデカンテーションして触媒
ペレットから分離した。この工程を、合計３回繰り返した。データを下表に示す：
【０１６１】
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【表１】

【０１６２】
水による３回の抽出により、レニウムの９９％を超える回収率がもたらされた。
【０１６３】
　実施例４
　第二の手順において、実施例３の触媒１００ｇ（レニウム２７．９ｍｇを含有する）を
ビーカーに入れ、脱イオン水２００ｇを添加した。水を沸騰させ、沸騰を５分間続けた。
次いでビーカーを放置して５０－６０℃まで冷却するにまかせ、液体をデカンテーション
して触媒ペレットから分離した。この水性抽出物を分析し、レニウム濃度および回収率を
、回収レニウムの、使用済みエポキシ化触媒上に最初に存在していたレニウムの全量に対
する割合として計算した。
【０１６４】
　データを下表に示す：
【０１６５】

【表２】

【０１６６】
　抽出に大量の水を使用することにより、より高い回収率とより希釈された抽出溶液をも
たらした。
【０１６７】
　予言的実施例
　予言的実施例５
　実施例３からの水性抽出物を含む組合せ堆積混合物の調製
　実施例３からの水性抽出物を蒸発させ、水酸化アンモニウム溶液により処理して、２５
％水酸化アンモニウム２ｇ中にＮＨ４ＲｅＯ４を０．０２ｇ含むレニウム堆積混合物を製
造する。
【０１６８】
　使用済みエポキシ化触媒を活性化するための組合せ堆積混合物を、レニウム堆積混合物
と：比重が１．６ｇ／ｃｃの銀原液溶液１５０グラム；１：１のアンモニア／水、２ｇ中
に溶解したメタタングステン酸アンモニウム０．０６ｇ；および水に溶解した０．２ｇの
ＬｉＯＨｘＨ２Ｏとを、混合することにより製造する。追加の水を添加して、溶液の比重
を１．５ｇ／ｃｃに調節する。得られた溶液５０グラムを５０重量％のＣｓＯＨ溶液０．
２ｇと混合して、組合せ堆積混合物を製造する。
【０１６９】
　予言的実施例６
　使用済みエポキシ化触媒の、実施例５の組合せ堆積混合物を用いた活性化
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　２つの受容体使用済みエポキシ化触媒のペレットを、活性化工程に掛ける。受容体使用
済みエポキシ化触媒は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．１６ｋＴ以上の累積ア
ルキレンオキシド生産高を有する。
【０１７０】
　使用済みエポキシ化触媒の１つ（触媒Ａ）は、銀、リチウムおよびセシウムをドープし
たα－アルミナを含む。別の使用済みエポキシ化触媒（触媒Ｂ）は、銀、レニウム、タン
グステン、セシウムおよびリチウムをドープしたα－アルミナを含む。使用済み触媒Ａの
銀含有量は、硝酸消化および銀滴定により定量すると、１５重量％以下である。使用済み
触媒Ａの抽出されたセシウム含有量は、洗浄後で７０である。
【０１７１】
　洗浄された使用済み触媒Ａのペレット３０グラムを、２０ｍｍＨｇまで１分間排気し、
実施例５の組合せ堆積混合物を、真空下でペレットに添加する。真空を解除し、得られた
使用済み触媒Ａの排気されたペレットが、組合せ堆積混合物に３分間接触することができ
るようにし、中間触媒Ａを製造する。次いで、中間触媒Ａのペレットを５００ｒｐｍで２
分間遠心分離し、過剰な液体を除去する。得られた中間触媒Ａの遠心分離されたペレット
を、振動振り混ぜ器の中に置いて空気流中で乾燥させ、活性化された触媒Ａを製造する。
【０１７２】
　活性化された触媒Ａのペレットの最終組成を求める。活性化された触媒Ａのペレットは
、活性化された触媒Ａの全重量を基準にして２０重量％を超えるＡｇと、活性化された触
媒１ｇ当たり６００ｐｐｍを超える抽出されたＣｓとを含む。活性化された触媒Ａのペレ
ットの銀および抽出されたセシウム含有量を、上記のようにして求める。また活性化され
た触媒Ａのペレットは、使用済み触媒Ａと比較して、レニウム、タングステンおよびリチ
ウムの増加した量を含む。
【０１７３】
　性能試験
　試験手順
　さまざまな触媒を試験して、選択性および活性などのこれらの触媒特性を求める。
【０１７４】
　以下の実施例において、以下の試験手順を用いる。触媒を１４から２０メッシュの大き
さに粉砕する。粉砕した触媒３から５ｇを、１／４インチのステンレス鋼のＵ字形チュー
ブに充填する。このチューブを溶融金属浴（加熱媒体）中に浸漬し、端部をガス流れシス
テムに連結する。使用する触媒の重量および入口のガス流量を調節して、未粉砕触媒につ
いて計算した、標準リットル／リットル／時間（Ｎｌ／ｌ／ｈ）で表される特定のガス時
間空間速度を得る。触媒の充填密度および銀の充填が変化するにつれて、試験反応器に充
填される触媒の量が変化する。
【０１７５】
　予言的実施例７
　使用済み触媒Ａの試験
　活性化された触媒Ａを製造するために活性化された使用済みエポキシ化触媒を、エチレ
ンおよび酸素を含む供給原料からエチレンオキシドを製造する能力を求めるために、上記
の試験手順を用いて試験する。ガス時間空間速度は、未粉砕触媒について計算すると、３
３００標準リットル／リットル／時間（Ｎｌ／ｌ／ｈ）である。触媒充填は５グラム未満
である。ガス流れは、１７Ｎｌ／ｌ／ｈである。入口のガス圧は１５５０ｋＰａである。
結果を予言的実施例８において示す。
【０１７６】
　予言的実施例８
　活性化された触媒Ａの試験
　試験ガス混合物を、上記の試験手順を用いて触媒層に通す。この試験ガス混合物は、３
０体積％のエチレン、８体積％の酸素、５体積％の二酸化炭素、５７体積％の窒素および
体積で１００万分の２．５部（ｐｐｍｖ）の塩化エチルである。温度を、４時間の間２４
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のエチレンオキシド（ＥＯ）の製造を達成するように調節する。触媒充填は４グラムであ
る。ガス流れは１７Ｎｌ／ｌ／ｈである。入口のガス圧は１５５０ｋＰａである。活性℃
は、使用済み触媒Ａの場合および活性化された触媒Ａの場合と実質的に同一である。活性
化された触媒Ａの選択性は、使用済み触媒Ａの選択性より１２％高い。
【０１７７】
　予言的実施例９
　抽出されたレニウムを含む真新しいエポキシ化触媒を調製するための組合せ堆積混合物
の調製
　実施例３からの水性抽出物を蒸発させ、水酸化アンモニウム溶液により処理して、２５
％水酸化アンモニウム２ｇ中にＮＨ４ＲｅＯ４をわずか０．０５ｇ未満含むレニウム堆積
混合物を製造する。
【０１７８】
　真新しいエポキシ化触媒を製造するための組合せ堆積混合物を、レニウム堆積混合物を
、比重１．６ｇ／ｃｃの銀原液溶液５０．０グラム；１：１アンモニア／水の１ｇ中に溶
解したメタタングステン酸アンモニウム０．０１ｇ；および水に溶解した０．０５ｇのＬ
ｉＯＨｘＨ２Ｏと混合することにより製造する。追加の水を添加して溶液の比重を１．５
ｇ／ｃｃに調節する。得られた溶液５０．０グラムを、５０重量％のＣｓＯＨ溶液０．１
ｇと混合して、真新しいエポキシ化触媒を調製するための組合せ堆積混合物を製造する。
【０１７９】
　予言的実施例１０
　実施例９の組合せ堆積混合物を用いた真新しいエポキシ化触媒の調製
　この実施例において使用する真新しい担体は、５０ｃｃ／１００ｇの吸水率を有する。
アルファアルミナペレット３０グラムを２０ｍｍＨｇに１分間排気し、実施例９の組合せ
堆積混合物を真空下でペレットに添加する。次いで真空を解除し、得られたアルファアル
ミナの排気されたペレットが、組合せ堆積混合物に３分間接触することができるようにし
、真新しい中間エポキシ化触媒を製造する。次いで、真新しい中間エポキシ化触媒のペレ
ットを５００ｒｐｍで２分間遠心分離し、過剰な液体を除去する。得られた真新しい中間
エポキシ化触媒の遠心分離されたペレットを、振動振り混ぜ器の中に置いて空気流中で乾
燥させ、真新しいエポキシ化触媒を製造する。
【０１８０】
　真新しいエポキシ化触媒の最終組成を求める。真新しいエポキシ化触媒は、真新しいエ
ポキシ化触媒の全重量を基準として１８重量％のＡｇを含む。また、真新しいエポキシ化
触媒は、真新しいエポキシ化触媒１ｇ当たり、５００ｐｐｍを超える抽出されたＣｓを製
造する。真新しいエポキシ化触媒の銀および抽出されたセシウム含有量を、上記のように
して求める。また、真新しいエポキシ化触媒は、レニウム、タングステンおよびリチウム
の有効量を含む。
【０１８１】
　予言的実施例１１
　真新しいエポキシ化触媒の試験
　予言的実施例１０において調製した真新しいエポキシ化触媒を、エチレンおよび酸素を
含む供給原料からエチレンオキシドを製造する能力を求めるために、上記の試験手順を使
用して試験する。真新しいエポキシ化触媒は、２５０℃の温度において８５％以上の選択
性を示す。
【０１８２】
　当業者なら、多くの修正をこれまでの記述に加えることができることを理解するはずで
ある。本明細書に記載の実施形態は、単に例示のつもりであり、特許請求の範囲において
限定されることになる本発明を規定するものと考えるべきではない。
【手続補正書】
【提出日】平成19年10月22日(2007.10.22)
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【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　レニウムを含有する供与体含有使用済みエポキシ化触媒を提供すること（ただし、前記
供与体は、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．１６ｋＴ以上の累積アルキレンオキ
シド生産高を有する。）；
　前記供与体を水性液体に接触させて、レニウムが枯渇した供与体および抽出されたレニ
ウムを含有する水性抽出物を製造すること；
　水性抽出物とレニウムが枯渇した供与体とを分離すること；および、
　抽出されたレニウムを、次工程におけるレニウム源として使用すること
を含む、供与体使用済みエポキシ化触媒からのレニウムを再使用するための方法。
【請求項２】
　回収されたレニウムを製造するために、抽出されたレニウムを水性抽出物から分離する
ことをさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項３】
　希釈液を、昇華、蒸留、濃縮およびこれらの組合せからなる群から選択された手順によ
り、水性抽出物から除去することを含む、請求項２に記載の方法。
【請求項４】
　水性抽出物を樹脂層に通すことおよび回収されたレニウムを樹脂層から収集することを
含む、請求項２に記載の方法。
【請求項５】
　エポキシ化触媒またはエポキシ化触媒前駆体を形成するために、抽出されたレニウムを
受容体上に堆積させることをさらに含む、請求項１に記載の方法。
【請求項６】
　受容体を、水性抽出物を含む堆積混合物と接触させることを含む、請求項５に記載の方
法。
【請求項７】
　エポキシ化触媒またはエポキシ化触媒前駆体を形成するために、回収されたレニウムを
受容体上に堆積させることを含む、請求項２または３に記載の方法。
【請求項８】
　受容体が、活性化されたエポキシ化触媒を調製するための使用済みエポキシ化触媒を含
む、請求項５から６または７に記載の方法。
【請求項９】
　供与体が、使用済みエポキシ化触媒１ｍ３当たり０．２ｋＴ以上、特に供与体使用済み
エポキシ化触媒１ｍ３当たり０．３ｋＴ、０．４５ｋＴ以上、０．７ｋＴ以上、または１
ｋＴ以上の累積アルキレンオキシド生産高を有する、請求項１から７または８に記載の方
法。
【請求項１０】
　水性液体が、
　水；
　塩、酸、塩基および過酸化物から選択される１種または複数種の添加物を含む水性液体
；
　水性有機希釈剤；および、
　これらの混合物からなる群から選択される、請求項１から８または９に記載の方法。
【請求項１１】
　水性液体が水からなる、請求項１から９または１０に記載の方法。
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【請求項１２】
　受容体使用済みエポキシ化触媒の重量を基準にして、０．２重量％以上、特に０．５重
量％以上、１重量％以上、５重量％以上、１０重量％以上または１２重量％以上の量で銀
を堆積させることをさらに含む、請求項８から１０または１１に記載の方法。
【請求項１３】
　受容体が真新しいエポキシ化触媒を調製するための担体材料を含む、請求項５から６ま
たは７に記載の方法。
【請求項１４】
　真新しいエポキシ化触媒の重量を基準にして、１０ｇ／ｋｇ以上の量で銀を受容体上に
堆積させることをさらに含む、請求項１３に記載の方法。
【請求項１５】
　供与体のある重量を、供与体からレニウムの第１の部分を抽出する第１抽出条件下で、
水性液体の第１のアリコートに接触させ、第１の抽出された供与体および抽出されたレニ
ウムの第１の量を含む第１の水性抽出物を製造すること；および、
　この第１の抽出された供与体を、さらなる抽出条件下で水性液体の１つまたは複数のア
リコートに接触させて、抽出されたレニウムの１つまたは複数の追加の量を含む、１つま
たは複数の追加の水性抽出物を製造すること
を含む、請求項１から１３または１４に記載の方法。
【請求項１６】
　第１のアリコートおよび１つまたは複数のアリコートが、供与体の重量と実質的に同じ
水性液体の重量を含む、請求項１５に記載の方法。
【請求項１７】
　抽出されたレニウムの全量が、供与体上に最初に存在したレニウムの全量の、７５重量
％以上、特に８５重量％以上である、請求項１から１５または１６に記載の方法。
【請求項１８】
　タングステン、クロム、モリブデン、硫黄、リン、ホウ素およびこれらの混合物からな
る群から選択された、１種または複数種の活性化レニウム共助触媒成分のある量を堆積さ
せることをさらに含む、請求項５から１２、１５から１６または１７に記載の方法。
【請求項１９】
　タングステン、クロム、モリブデン、硫黄、リン、ホウ素およびこれらの混合物からな
る群から選択された、１種または複数種のレニウム共助触媒成分のある量を堆積させるこ
とをさらに含む、請求項１３から１６または１７に記載の方法。
【請求項２０】
　窒素、フッ素、アルカリ金属、アルカリ土類金属、チタン、ハフニウム、ジルコニウム
、バナジウム、タリウム、トリウム、タンタル、ニオブ、ガリウム、ゲルマニウムおよび
これらの混合物からなる群から選択された、１種または複数種のさらなる活性化元素のあ
る量を、受容体上に堆積させることをさらに含む、請求項５から１２、１５から１７また
は１８に記載の方法。
【請求項２１】
　窒素、フッ素、アルカリ金属、アルカリ土類金属、チタン、ハフニウム、ジルコニウム
、バナジウム、タリウム、トリウム、タンタル、ニオブ、ガリウム、ゲルマニウムおよび
これらの混合物からなる群から選択された、１種または複数種のさらなる元素のある量を
、受容体上に堆積させることをさらに含む、請求項１３から１７または１９に記載の方法
。
【請求項２２】
　リチウム、カリウム、セシウムおよびこれらの混合物からなる群から選択された、１種
または複数種の活性化アルカリ金属のある量を、受容体上に堆積させることをさらに含む
、請求項５から１２、１５から１８または２０に記載の方法。
【請求項２３】
　リチウム、カリウム、セシウムおよびこれらの混合物からなる群から選択された、１種
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または複数種のアルカリ金属のある量を、受容体上に堆積させることをさらに含む、請求
項１３から１７、１９、または２１に記載の方法。
【請求項２４】
　受容体上にレニウムの一定量を堆積させる前に、受容体を洗浄することをさらに含む、
請求項５から２２または２３に記載の方法。
【請求項２５】
　エポキシ化触媒を、請求項５から２３または２４のいずれか一項に従って調製すること
；および
　１種または複数種のオレフィンを含む供給原料を、前記エポキシ化触媒の存在下におい
て反応させること
を含む、１種または複数種のオレフィンをエポキシ化するための方法。
【請求項２６】
　１種または複数種のオレフィンがエチレンを含む、請求項２５に記載の方法。
【請求項２７】
　オレフィンオキシドを、請求項２５または２６に記載のオレフィンをエポキシ化するた
めの方法により得ること；および
　前記オレフィンオキシドを、１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－
カーボネートまたはアルカノールアミンへ変換すること
を含む、１，２－ジオール、１，２－ジオールエーテル、１，２－カーボネートまたはア
ルカノールアミンを製造するための方法。
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