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【 補 正 対 象 書 類 名 】 特 許 請 求 の 範 囲
【 補 正 対 象 項 目 名 】 全 文
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【 補 正 の 内 容 】
【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 火 炎 温 度 お よ び 短 接 触 時 間 に お い て 、 ア ル カ ン を そ れ ら の 対 応 す る ア ル ケ ン に 転 化 さ せ
る た め の 少 な く と も １ つ の ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 、 お よ び 、 対 応 す る ア ル ケ ン を 、 火 炎 温 度 お
よ び 短 接 触 時 間 に お い て 、 こ れ ら に 限 定 さ れ な い が 、 た と え ば 、 飽 和 カ ル ボ ン 酸 お よ び 不
飽 和 カ ル ボ ン 酸 を 含 む そ れ ら の 対 応 す る 酸 素 化 生 成 物 に 更 に 転 化 さ せ る た め の 少 な く と も
１ つ の 酸 化 触 媒 、 を 含 む 多 段 触 媒 系 で あ っ て 、
少 な く と も １ つ の 酸 化 触 媒 が 、 （ ａ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ
、 こ れ ら の 合 金 お よ び こ れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、
な ら び に （ ｂ ） 金 属 Ｂ ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金
属 お よ び こ れ ら の 組 合 せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を
、 （ ｃ ） 金 属 Ｃ ｄ 、 Ｃ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｆ ｅ 、 Ｍ ｎ 、 Ｎ ｉ 、 Ｎ ｂ 、 Ｔ ａ 、 Ｖ 、 Ｚ ｎ 、 こ れ
ら の 二 成 分 組 合 せ 、 こ れ ら の 三 成 分 組 合 せ お よ び こ れ ら の よ り 高 次 の 組 合 せ を 含 む 少 な く
と も １ つ の 金 属 酸 化 物 と 組 み 合 わ せ て ま た は 組 み 合 わ せ ず に 、 含 有 し 、
こ こ で 触 媒 が 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ れ て い る 多 段 触 媒 系 。
【 請 求 項 ２ 】
　 （ ａ ） 火 炎 温 度 お よ び 短 接 触 時 間 に お け る 、 少 な く と も １ つ の ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触
媒 を 含 有 す る 第 一 触 媒 層 、
　 （ ｂ ） （ ｉ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ 、 こ れ ら の 合 金 お よ び
こ れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、 な ら び に （ ｉ ｉ ） 金 属



Ｂ ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金 属 お よ び こ れ ら の 組
合 せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を 、 （ ｉ ｉ ｉ ） 金 属 Ｃ
ｄ 、 Ｃ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｆ ｅ 、 Ｍ ｎ 、 Ｎ ｉ 、 Ｎ ｂ 、 Ｔ ａ 、 Ｖ 、 Ｚ ｎ 、 こ れ ら の 二 成 分 組 合
せ 、 こ れ ら の 三 成 分 組 合 せ お よ び こ れ ら の よ り 高 次 の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属
酸 化 物 と 組 み 合 わ せ て ま た は 組 み 合 わ せ ず に 、 更 に 含 有 す る 第 二 触 媒 層 、
（ こ こ で 第 一 層 の 触 媒 は 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ れ て い る ） 、 な ら び に
　 （ ｃ ） 金 属 Ｍ ｏ 、 Ｆ ｅ 、 Ｐ 、 Ｖ お よ び こ れ ら の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属 酸 化
物 を 含 有 す る 第 三 触 媒 層
を 含 み 、
　 こ こ で 第 三 層 の 触 媒 が 、 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ れ て お り 、 第 二 触 媒 層 か ら 下 流 に 配
置 さ れ 、 第 一 触 媒 層 か ら 更 に 下 流 に 配 置 さ れ て お り 、 そ の 対 応 す る ア ル カ ン か ら の 不 飽 和
カ ル ボ ン 酸 の 総 合 収 率 を 増 加 さ せ る 多 段 触 媒 床 。
【 請 求 項 ３ 】
　 （ ａ ） 火 炎 温 度 お よ び 短 接 触 時 間 に お け る 、 少 な く と も １ つ の ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触
媒 を 含 有 す る 第 一 触 媒 層 、
　 （ ｂ ） （ ｉ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ 、 こ れ ら の 合 金 お よ び
こ れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、 な ら び に （ ｉ ｉ ） 金 属
Ｂ ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金 属 お よ び こ れ ら の 組
合 せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を 、 （ ｉ ｉ ｉ ） 金 属 Ｃ
ｄ 、 Ｃ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｆ ｅ 、 Ｍ ｎ 、 Ｎ ｉ 、 Ｎ ｂ 、 Ｔ ａ 、 Ｖ 、 Ｚ ｎ 、 こ れ ら の 二 成 分 組 合
せ 、 こ れ ら の 三 成 分 組 合 せ お よ び こ れ ら の よ り 高 次 の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属
酸 化 物 と 組 み 合 わ せ て ま た は 組 み 合 わ せ ず に 、 更 に 含 有 す る 第 二 触 媒 層 、
（ 第 一 触 媒 層 は 、 ア ル ケ ン を 、 そ の 対 応 す る 飽 和 カ ル ボ ン 酸 お よ び 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 に 転
化 さ せ る た め に 累 積 的 に 有 効 で あ り 、
こ こ で 第 一 層 の 触 媒 は 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ れ て い る ） 、 な ら び に
　 （ ｃ ） 飽 和 カ ル ボ ン 酸 お よ び 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 を 、 ア ル デ ヒ ド の 存 在 下 で そ の

の 類 似 体 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 に 、 ア ル コ ー ル の 存 在 下 で そ の 対 応 す る 不 飽 和 カ ル ボ
ン 酸 の エ ス テ ル に 、 ホ ル ム ア ル デ ヒ ド お よ び ア ル コ ー ル の 両 方 の 存 在 下 で そ の 対 応 す る 不
飽 和 カ ル ボ ン 酸 の よ り 高 級 の 類 似 体 エ ス テ ル に 転 化 さ せ る た め に 累 積 的 に 有 効 で あ る 第 三
触 媒 層
を 含 有 す る 多 段 触 媒 床 。
【 請 求 項 ４ 】
　 プ ロ パ ン 、 ブ タ ン お よ び イ ソ ブ タ ン か ら 選 択 さ れ る ア ル カ ン 、 な ら び に 空 気 の 気 相 混 合
物 が 、 火 炎 温 度 お よ び 短 接 触 時 間 に お い て 、 ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 系 と こ の 混 合 物 を
接 触 さ せ て 、 プ ロ ピ レ ン 、 ブ チ レ ン お よ び イ ソ ブ チ レ ン か ら 選 択 さ れ る 対 応 す る ア ル ケ ン
に 転 化 さ れ 、 さ ら に こ の 対 応 す る ア ル ケ ン を 、 火 炎 温 度 で 、 触 媒 （ ａ ） お よ び （ ｂ ） を 含
む 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー で 転 化 さ せ る 、 請 求 項 １ 記 載 の 多 段 触 媒 系 の 使 用 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 プ ロ パ ン お よ び ブ タ ン か ら 選 択 さ れ る ア ル カ ン 、 な ら び に 空 気 の 気 相 混 合 物 が 、 火 炎 温
度 お よ び 短 接 触 時 間 に お い て 触 媒 （ ａ ） を 含 む ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 系 と 、 さ ら に 、
短 接 触 時 間 に お い て 触 媒 （ ｂ ） お よ び （ ｃ ） を 含 む 別 の 酸 化 触 媒 系 と 、 こ の 混 合 物 を 接 触
さ せ て 、 ア ル ケ ン 、 飽 和 カ ル ボ ン 酸 、 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 お よ び こ れ ら の 組 合 せ か ら 選 択 さ
れ る 対 応 す る Ｃ ３ お よ び Ｃ ４ 生 成 物 に 累 積 的 に 転 化 さ れ る 、 請 求 項 ２ 記 載 の 多 段 触 媒 床 の
使 用 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 対 応 す る ア ル カ ン か ら ア ル ケ ン を 調 製 す る 多 段 方 法 で あ っ て 、 以 下 の 行 程 ：
　 （ ａ ） 気 体 状 ア ル カ ン の ５ ～ ３ ０ 重 量 ％ お よ び 化 学 量 論 的 量 の 分 子 酸 素 を 組 み 合 わ せ 、
ア ル カ ン を 、 二 酸 化 炭 素 お よ び ス チ ー ム の 形 態 の 水 蒸 気 に 完 全 に 酸 化 す る 工 程 、
　 （ ｂ ） ス チ ー ム お よ び ア ル カ ン の 残 り の 量 を 、 ス チ ー ム お よ び 二 酸 化 炭 素 と 組 み 合 わ せ
、 そ れ を １ 以 上 の ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 と 接 触 さ せ る 工 程 、
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対 応 す る
よ り 高 級



　 （ ｃ ） （ ｂ ） か ら 発 生 し た 対 応 す る ア ル ケ ン お よ び 分 子 酸 素 を 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー
に お い て 転 化 さ せ る 工 程
（ リ ア ク タ ー は 、 （ １ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ 、 こ れ ら の 合
金 お よ び こ れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、 な ら び に （ ２
） 金 属 Ｂ ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金 属 お よ び こ れ
ら の 組 合 せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を 含 む 触 媒 系 を
含 み 、
触 媒 系 は 、 気 体 状 ア ル カ ン を そ の 対 応 す る 気 体 状 ア ル ケ ン に 転 化 さ せ る 際 に 累 積 的 に 有 効
で あ る ）
を 含 み 、
　 リ ア ク タ ー を 、 ７ ０ ０ ℃ ～ １ ０ ０ ０ ℃ の 温 度 で 、 １ ０ ０ ミ リ 秒 以 下 の リ ア ク タ ー 滞 留 時
間 で 運 転 す る 、 多 段 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 対 応 す る ア ル カ ン か ら 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 を 調 製 す る 多 段 方 法 で あ っ て 、 以 下 の 行 程 ：
　 （ ａ ） 気 体 状 ア ル カ ン の ５ ～ ３ ０ 重 量 ％ お よ び 化 学 量 論 的 量 の 分 子 酸 素 を 通 過 さ せ 、 ア
ル カ ン を 、 二 酸 化 炭 素 お よ び ス チ ー ム の 形 態 の 水 蒸 気 に 完 全 に 酸 化 す る 工 程 、
　 （ ｂ ） ス チ ー ム お よ び ア ル カ ン の 残 り の 量 を 、 ス チ ー ム お よ び 二 酸 化 炭 素 と 組 み 合 わ せ
、 そ れ を １ 以 上 の ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 と 接 触 さ せ る 工 程 、 な ら び に
　 （ ｃ ） （ ｂ ） か ら 発 生 し た 対 応 す る ア ル ケ ン お よ び 分 子 酸 素 を 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー
に お い て 接 触 的 に 転 化 さ せ る 工 程 、
（ リ ア ク タ ー は 、
（ １ ） （ ｉ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ 、 こ れ ら の 合 金 お よ び こ
れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、 な ら び に （ ｉ ｉ ） 金 属 Ｂ
ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金 属 お よ び こ れ ら の 組 合
せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を 、 （ ｉ ｉ ｉ ） 金 属 Ｃ ｄ
、 Ｃ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｆ ｅ 、 Ｍ ｎ 、 Ｎ ｉ 、 Ｎ ｂ 、 Ｔ ａ 、 Ｖ 、 Ｚ ｎ 、 こ れ ら の 二 成 分 組 合 せ
、 こ れ ら の 三 成 分 組 合 せ お よ び こ れ ら の よ り 高 次 の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属 酸
化 物 と 組 み 合 わ せ て ま た は 組 み 合 わ せ ず に 、 含 有 す る 第 一 触 媒 層 、
（ こ こ で 第 一 層 の 触 媒 は 、 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ れ て い る ） 、 な ら び に
（ ２ ） 金 属 Ｍ ｏ 、 Ｆ ｅ 、 Ｐ 、 Ｖ お よ び こ れ ら の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属 酸 化 物
を 含 有 す る 第 二 触 媒 層
を 含 有 す る 混 合 触 媒 床 を 含 み 、
混 合 床 触 媒 は 、 気 体 状 ア ル ケ ン を そ の 対 応 す る 気 体 状 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 に 転 化 さ せ る 際 に
累 積 的 に 有 効 で あ る ）
を 含 み 、
　 第 二 触 媒 層 は 、 第 一 触 媒 層 か ら 下 流 の 一 定 の 距 離 に 分 離 さ れ 、 さ ら に
　 リ ア ク タ ー を 、 ５ ０ ０ ℃ ～ １ ０ ０ ０ ℃ の 温 度 で 、 １ ０ ０ ミ リ 秒 以 下 の リ ア ク タ ー 滞 留 時
間 で 運 転 し 、 さ ら に
　 １ 以 上 の ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 が 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー か ら 上 流 の 一 定 の 距 離 に 分 離 さ れ
る 、 多 段 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 対 応 す る ア ル カ ン か ら 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 を 調 製 す る 多 段 方 法 で あ っ て 、 以 下 の 工 程 ：
　 （ ａ ） 気 体 状 ア ル カ ン の ５ ～ ３ ０ 重 量 ％ お よ び 化 学 量 論 的 量 の 分 子 酸 素 を 通 過 さ せ 、 ア
ル カ ン を 、 二 酸 化 炭 素 お よ び ス チ ー ム の 形 態 の 水 蒸 気 に 完 全 に 酸 化 す る 工 程 、
　 （ ｂ ） ス チ ー ム お よ び ア ル カ ン の 残 り の 量 を 、 ス チ ー ム お よ び 二 酸 化 炭 素 と 組 み 合 わ せ
、 そ れ を １ 以 上 の ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 と 接 触 さ せ る 工 程 、
　 （ ｃ ） （ ｂ ） か ら 発 生 し た 対 応 す る ア ル ケ ン お よ び 分 子 酸 素 を 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー
に お い て 接 触 的 に 転 化 さ せ る 工 程 、
（ リ ア ク タ ー は 、 少 な く と も １ つ の 触 媒 帯 域 を 含 有 す る 混 合 触 媒 床 を 含 み 、
第 一 触 媒 帯 域 は 、 更 に 、 （ １ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ 、 こ れ
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ら の 合 金 お よ び こ れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、 な ら び
に （ ２ ） 金 属 Ｂ ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金 属 お よ
び こ れ ら の 組 合 せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を 、 （ ３
） 金 属 Ｃ ｄ 、 Ｃ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｆ ｅ 、 Ｍ ｎ 、 Ｎ ｉ 、 Ｎ ｂ 、 Ｔ ａ 、 Ｖ 、 Ｚ ｎ 、 こ れ ら の 二
成 分 組 合 せ 、 こ れ ら の 三 成 分 組 合 せ お よ び こ れ ら の よ り 高 次 の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １
つ の 金 属 酸 化 物 と 組 み 合 わ せ て ま た は 組 み 合 わ せ ず に 、 含 有 し 、
触 媒 は 、 対 応 す る 気 体 状 ア ル ケ ン を 、 対 応 す る 気 体 状 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 お よ び 飽 和 カ ル ボ
ン 酸 を 含 む 気 体 流 に 転 化 さ せ る ） 、 な ら び に
　 （ ｄ ） 気 体 流 を 、 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ せ た 触 媒 を 含 有 す る 第 二 触 媒 帯 域 に 通 過 さ
せ る 工 程 、
（ 触 媒 は 、 金 属 Ｍ ｏ 、 Ｆ ｅ 、 Ｐ 、 Ｖ お よ び こ れ ら の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属 酸
化 物 を 含 み 、
触 媒 帯 域 は 、 気 体 状 飽 和 カ ル ボ ン 酸 を そ の 対 応 す る 気 体 状 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 に 転 化 さ せ る
際 に 累 積 的 に 有 効 で あ る ）
を 含 み 、
　 １ 以 上 の ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 は 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー を 含 有 す る 第 一 お よ び 第 二 触 媒 帯
域 へ の 気 体 流 の 流 れ の 方 向 に 対 し て 上 流 の 一 定 の 距 離 に 分 離 さ れ 、
　 第 一 触 媒 帯 域 を 、 リ ア ク タ ー を 通 過 す る 気 体 流 の 流 れ の 方 向 に 対 し て 第 二 触 媒 帯 域 の 上
流 に 配 置 し 、
　 第 一 触 媒 帯 域 を 、 ５ ０ ０ ℃ ～ １ ０ ０ ０ ℃ の 温 度 で 、 １ ０ ０ ミ リ 秒 以 下 の 第 一 反 応 帯 域 滞
留 時 間 で 運 転 し 、
　 第 二 触 媒 帯 域 を 、 ３ ０ ０ ℃ ～ ４ ０ ０ ℃ の 温 度 で 、 １ ０ ０ ミ リ 秒 以 下 の 第 二 反 応 帯 域 滞 留
時 間 で 運 転 し 、
　 ア ル ケ ン の 気 体 流 を 、 一 回 通 過 で リ ア ク タ ー に 通 過 さ せ 、 ま た は 任 意 の 未 反 応 ア ル ケ ン
を リ ア ク タ ー に 入 る ア ル ケ ン の 気 体 流 の 中 に 戻 し 再 循 環 さ せ 、 さ ら に 任 意 の 飽 和 カ ル ボ ン
酸 を 第 二 触 媒 帯 域 の 中 に 戻 し 再 循 環 さ せ て 、 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 の 総 合 収 率 を 増 加 さ せ る 、
多 段 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 ア ル カ ン を 、 そ れ ら の 対 応 す る 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 の エ ス テ ル に 転 化 さ せ る 多 段 方 法 で あ
っ て 、 以 下 の 行 程 ：
　 （ ａ ） 気 体 状 ア ル カ ン の ５ ～ ３ ０ 重 量 ％ お よ び 化 学 量 論 的 量 の 分 子 酸 素 を 通 過 さ せ 、 ア
ル カ ン を 、 二 酸 化 炭 素 お よ び ス チ ー ム の 形 態 の 水 蒸 気 に 完 全 に 酸 化 す る 工 程 、
　 （ ｂ ） ス チ ー ム お よ び ア ル カ ン の 残 り の 量 を 、 ス チ ー ム お よ び 二 酸 化 炭 素 と 組 み 合 わ せ
、 そ れ を １ 以 上 の ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 と 接 触 さ せ る 工 程 、 な ら び に
　 （ ｃ ） （ ｂ ） か ら 発 生 し た 対 応 す る ア ル ケ ン お よ び 分 子 酸 素 を 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー
に お い て 接 触 的 に 転 化 さ せ る 工 程 、
（ リ ア ク タ ー は 、
（ １ ） （ ｉ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ 、 こ れ ら の 合 金 お よ び こ
れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、 な ら び に （ ｉ ｉ ） 金 属 Ｂ
ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金 属 お よ び こ れ ら の 組 合
せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を 、 （ ｉ ｉ ｉ ） 金 属 Ｃ ｄ
、 Ｃ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｆ ｅ 、 Ｍ ｎ 、 Ｎ ｉ 、 Ｎ ｂ 、 Ｔ ａ 、 Ｖ 、 Ｚ ｎ 、 こ れ ら の 二 成 分 組 合 せ
、 こ れ ら の 三 成 分 組 合 せ お よ び こ れ ら の よ り 高 次 の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属 酸
化 物 と 組 み 合 わ せ て ま た は 組 み 合 わ せ ず に 、 含 有 す る 第 一 触 媒 層 、
（ 第 一 触 媒 層 は 、 気 体 状 ア ル カ ン を そ の 対 応 す る 気 体 状 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 に 転 化 さ せ る 際
に 累 積 的 に 有 効 で あ り 、
第 一 層 の 触 媒 は 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ れ て い る ） 、 な ら び に
（ ２ ） 気 体 状 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 を そ の 対 応 す る 気 体 状 エ ス テ ル に 転 化 さ せ る 際 に 累 積 的 に
有 効 で あ る １ 以 上 の 触 媒 を 含 有 す る 第 二 触 媒 層
を 含 む 混 合 触 媒 床 を 含 む ）
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を 含 み 、
　 第 二 触 媒 層 は 、 第 一 触 媒 層 か ら 下 流 に 一 定 の 距 離 に 分 離 さ れ 、
　 リ ア ク タ ー を 、 ５ ０ ０ ℃ ～ １ ０ ０ ０ ℃ の 温 度 で 、 １ ０ ０ ミ リ 秒 以 下 の リ ア ク タ ー 滞 留 時
間 で 運 転 し 、
　 １ 以 上 の ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 は 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー へ の 反 応 体 の 気 体 流 の 流 れ に 対 し
て 上 流 の 一 定 の 距 離 に 分 離 さ れ る 、 多 段 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 ア ル カ ン を 、 そ れ ら の 対 応 す る 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 の エ ス テ ル に 転 化 さ せ る 多 段 方 法 で あ
っ て 、 以 下 の 行 程 ：
　 （ ａ ） 気 体 状 ア ル カ ン の ５ ～ ３ ０ 重 量 ％ お よ び 化 学 量 論 的 量 の 分 子 酸 素 を 通 過 さ せ 、 ア
ル カ ン を 、 二 酸 化 炭 素 お よ び ス チ ー ム の 形 態 の 水 蒸 気 に 完 全 に 酸 化 す る 工 程 、
　 （ ｂ ） ス チ ー ム お よ び ア ル カ ン の 残 り の 量 を 、 ス チ ー ム お よ び 二 酸 化 炭 素 と 組 み 合 わ せ
、 そ れ を １ 以 上 の ス チ ー ム ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 と 接 触 さ せ る 工 程 、
　 （ ｃ ） （ ｂ ） か ら 発 生 し た 対 応 す る ア ル ケ ン お よ び 分 子 酸 素 を 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー
に お い て 接 触 的 に 転 化 さ せ る 工 程 、
（ リ ア ク タ ー は 、 少 な く と も １ つ の 触 媒 帯 域 を 含 有 す る 混 合 触 媒 床 を 含 み 、
第 一 触 媒 帯 域 は 、 更 に 、 （ １ ） Ａ ｇ 、 Ａ ｕ 、 Ｉ ｒ 、 Ｎ ｉ 、 Ｐ ｄ 、 Ｐ ｔ 、 Ｒ ｈ 、 Ｒ ｕ 、 こ れ
ら の 合 金 お よ び こ れ ら の 組 合 せ か ら な る 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 金 属 、 な ら び
に （ ２ ） 金 属 Ｂ ｉ 、 Ｉ ｎ 、 Ｍ ｇ 、 Ｐ 、 Ｓ ｂ 、 Ｚ ｒ 、 第 １ ～ ３ 族 金 属 、 ラ ン タ ニ ド 金 属 お よ
び こ れ ら の 組 合 せ を 含 む 金 属 酸 化 物 の 群 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も １ つ の 調 節 剤 を 、 （ ３
） 金 属 Ｃ ｄ 、 Ｃ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｃ ｕ 、 Ｆ ｅ 、 Ｍ ｎ 、 Ｎ ｉ 、 Ｎ ｂ 、 Ｔ ａ 、 Ｖ 、 Ｚ ｎ 、 こ れ ら の 二
成 分 組 合 せ 、 こ れ ら の 三 成 分 組 合 せ お よ び こ れ ら の よ り 高 次 の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １
つ の 金 属 酸 化 物 と 組 み 合 わ せ て ま た は 組 み 合 わ せ ず に 、 含 有 し 、
触 媒 は 、 対 応 す る 気 体 状 ア ル ケ ン を 、 対 応 す る 気 体 状 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 お よ び 飽 和 カ ル ボ
ン 酸 を 含 む 気 体 流 に 転 化 さ せ る ）
　 （ ｄ ） こ の 気 体 流 を 、 金 属 酸 化 物 担 体 上 に 含 浸 さ れ て い る 触 媒 を 含 有 す る 第 二 触 媒 帯 域
に 通 過 さ せ る 工 程 、
（ 触 媒 は 、 金 属 Ｍ ｏ 、 Ｆ ｅ 、 Ｐ 、 Ｖ お よ び こ れ ら の 組 合 せ を 含 む 少 な く と も １ つ の 金 属 酸
化 物 を 含 み 、
触 媒 帯 域 は 気 体 状 飽 和 カ ル ボ ン 酸 を そ の 対 応 す る 気 体 状 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 に 転 化 さ せ る 際
に 累 積 的 に 有 効 で あ る ） 、 な ら び に
　 （ ｅ ） ア ル コ ー ル を 含 む 第 二 気 体 流 を リ ア ク タ ー に 通 過 さ せ る 工 程
を 含 み 、
　 １ 以 上 の ク ラ ッ キ ン グ 触 媒 は 、 短 接 触 時 間 リ ア ク タ ー を 含 む 第 一 お よ び 第 二 反 応 帯 域 内
の 第 一 お よ び 第 二 触 媒 へ の 気 体 流 の 流 れ の 方 向 に 対 し て 上 流 の 一 定 の 距 離 に 分 離 さ れ 、
　 リ ア ク タ ー は 、 ア ル ケ ン を 、 そ の 対 応 す る 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 と ア ル コ ー ル の エ ス テ ル に
転 化 さ せ る た め に 累 積 的 に 有 効 な １ 以 上 の 酸 化 触 媒 を 含 み 、
　 １ 以 上 の 酸 化 触 媒 は 、 ア ル カ ン を そ の 対 応 す る 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 に 転 化 さ せ る た め に 有
効 な 第 一 触 媒 系 、 お よ び エ チ レ ン 性 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 を ア ル コ ー ル の 存 在 下 で 、 そ の 対 応
す る エ チ レ ン 性 不 飽 和 カ ル ボ ン 酸 と ア ル コ ー ル の エ ス テ ル に 転 化 さ せ る た め に 有 効 な 第 二
触 媒 を 含 み 、
　 第 一 触 媒 を 第 一 反 応 帯 域 内 に 配 置 し 、
　 第 二 触 媒 を 第 二 反 応 帯 域 内 に 配 置 し 、
　 第 一 反 応 帯 域 は 、 リ ア ク タ ー を 通 過 す る 第 一 気 体 流 の 流 れ の 方 向 に 対 し て 第 二 反 応 帯 域
の 上 流 に 配 置 さ れ 、
　 第 二 気 体 流 を 、 第 一 反 応 帯 域 と 第 二 反 応 帯 域 と の 中 間 で リ ア ク タ ー に 供 給 し 、
　 第 一 反 応 帯 域 を 、 ５ ０ ０ ℃ ～ １ ０ ０ ０ ℃ の 温 度 で 、 １ ０ ０ ミ リ 秒 以 下 の 第 一 反 応 帯 域 滞
留 時 間 で 運 転 し 、
　 第 二 反 応 帯 域 を 、 ３ ０ ０ ℃ ～ ４ ０ ０ ℃ の 温 度 で 、 １ ０ ０ ミ リ 秒 以 下 の 第 二 反 応 帯 域 滞 留
時 間 で 運 転 す る 、 多 段 方 法 。

(5) JP 2006-142295 A5 2006.7.20
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