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【手続補正書】
【提出日】平成29年1月19日(2017.1.19)
【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】
　ＦＥＲ骨格構造型を有する結晶性ゼオライトであって、該ゼオライトが約５００ｎｍ以
下の寸法をｃ－軸方向に有する結晶子を有するゼオライトを含む触媒の存在下、酢酸メチ
ルおよびメタノールを接触させる工程を含む酢酸およびジメチルエーテルの併産方法。
【請求項２】
　結晶子がｃ－軸方向に約３５０ｎｍ以下の寸法を有する請求項１記載の方法。
【請求項３】
　結晶子がｃ－軸方向に約２５０ｎｍ以下の寸法を有する請求項１又は２記載の方法。
【請求項４】
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　結晶子の少なくとも７０％がｃ－軸方向に約２５０ｎｍ以下の寸法を有する請求項３記
載の方法。
【請求項５】
　結晶子のｃ－軸方向の寸法対ｂ－軸方向の寸法の比が３：１以下となる寸法を有する請
求項１乃至４のいずれか一項に記載の方法。
【請求項６】
　ゼオライトは、Ｎ２吸着により測定されたメソ細孔容積を、少なくとも０．１ｃｍ３／
ｇで有する請求項１乃至５のいずれか一項に記載の方法。
【請求項７】
　Ｎ２吸着により測定されたメソ細孔容積が、０．１～０．２ｃｍ３／ｇである請求項６
記載の方法。
【請求項８】
　ＦＥＲ骨格構造型ゼオライトはアルカリ金属形態である請求項１乃至７のいずれか一項
に記載の方法。
【請求項９】
　ゼオライトは、その陽イオン交換容量の１モル％～６０モル％を、一つ以上のアルカリ
金属陽イオンで占められた陽イオン交換容量を有する請求項８記載の方法。
【請求項１０】
　アルカリ金属がセシウムである請求項８又は９記載の方法。
【請求項１１】
　ゼオライトがフェリエライトである請求項１乃至１０のいずれか一項に記載の方法。
【請求項１２】
　触媒が耐火性酸化物バインダーを含む請求項１乃至１１のいずれか一項に記載の方法。
【請求項１３】
　水を、方法における総供給物に基づき、０．１～６０モル％の範囲の量で方法に加える
請求項１乃至１２のいずれか一項に記載の方法。
【請求項１４】
　方法を気相で稼働する請求項１乃至１３のいずれか一項に記載の方法。
【請求項１５】
　方法を１７０℃～３００℃の温度で実施する請求項１乃至１４のいずれか一項に記載の
方法。
【請求項１６】
　方法を大気圧から３０ｂａｒｇまでの範囲の圧力で実施する請求項１乃至１５のいずれ
か一項に記載の方法。
【請求項１７】
　ゼオライトは、請求項１８乃至３３のいずれか一項に記載の方法により調製される、請
求項１乃至１６のいずれか一項に記載の方法。
【請求項１８】
　ＦＥＲ骨格構造型を有する結晶性ゼオライトを調製する方法であって、該ゼオライト結
晶子は、ｃ－軸方向に約５００ｎｍ以下の寸法を有し、該方法は：
　ａ）シリカ源、アルミナ源、アルカリ金属および飽和窒素含有複素環化合物を含む合成
混合物であって、該混合物が、モルにおいて、
Ｒ＋／（Ｒ＋＋Ｍ＋）　　　０．２－１．０
ＯＨ－／ＳｉＯ２　　　　０．０５－０．５
Ｈ２Ｏ／ＯＨ－　　　　　　　４１－５００
ＳｉＯ２／Ａｌ２Ｏ３　　　　　９－２００
ここで、Ｒは飽和窒素含有複素環化合物であり、Ｍはアルカリ金属である組成を有する混
合物を調製し；
　ｂ）該混合物を撹拌しながら、９０～２００℃の温度で加熱し；および
　ｃ）ＦＥＲ型ゼオライトを回収することを含む調製方法。
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【請求項１９】
　請求項１８に記載の方法は：
　ｄ）回収されたＦＥＲ型ゼオライトに存在する飽和窒素含有複素環化合物の少なくとも
一部を、約５００℃～約６００℃の温度で加熱することにより除去して、焼成ゼオライト
を得て；
　ｅ）焼成ゼオライトを、アンモニウムイオン源と接触させてアンモニウムイオン交換ゼ
オライトを提供し；および
　ｆ）アンモニウムイオン交換ゼオライトを、約５００℃～約６００℃の温度で焼成して
ＦＥＲ型ゼオライトの水素形態を得る
工程を更に含む請求項１８に記載の方法。
【請求項２０】
　飽和窒素含有複素環化合物は複素５員環又は複素６員環を含む請求項１８または１９記
載の方法。
【請求項２１】
　複素環は１個から２個の窒素原子を含む請求項２０記載の方法。
【請求項２２】
　複素環は一つ以上のアルキル基で置換される２０または２１に記載の方法。
【請求項２３】
　飽和窒素含有複素環化合物はＮ－アルキル飽和窒素含有複素環化合物である請求項２１
記載の方法。
【請求項２４】
　飽和窒素含有複素環化合物は、ピロリジン、Ｎ－メチルピロリジン、およびピペリジン
から選択される請求項１８乃至２３のいずれか一項に記載の方法。
【請求項２５】
　合成混合物が７より大のｐＨを有する請求項１８乃至２４のいずれか一項に記載の方法
。
【請求項２６】
　合成混合物には追加の硫酸を含まない請求項１８乃至２５のいずれか一項に記載の方法
。
【請求項２７】
　シリカ源がコロイド状シリカである請求項１８乃至２６のいずれか一項に記載の方法。
【請求項２８】
　コロイド状シリカが水における２０～４０重量％のシリカの溶液である請求項２７記載
の方法。
【請求項２９】
　アルカリ金属源が水酸化ナトリウムおよび水酸化カリウムから選択される請求項１８乃
至２８のいずれか一項に記載の方法。
【請求項３０】
　合成混合物を１３０℃～１８０℃で加熱する請求項１８乃至２９のいずれか一項に記載
の方法。
【請求項３１】
　合成混合物を１３０℃～１５０℃で１７日間以上加熱する請求項３０記載の方法。
【請求項３２】
　調製されたゼオライトの陽イオン交換部位の少なくとも１モル％が、一つ以上のアルカ
リ金属陽イオンで交換されている請求項１８乃至３１のいずれか一項に記載の方法。
【請求項３３】
　ゼオライトがフェリエライトである請求項３２記載の方法。
【請求項３４】
　ゼオライトのアルカリ金属形態がセシウム形態である請求項３２又は３３記載の方法。
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