
(57)【要約】
　任意に C4 -C9脂肪族及び脂環式生成物と混合される、 C8 -C1 3アルキル芳香族化合物を含
む炭化水素の触媒水素化脱アルキル化方法単独の方法であって、前記炭化水素組成物を、
連続的且つ水素の存在下で、 5～ 35の Si/Alモル比を有し、ＩＩ B、ＶＩ B、ＶＩＩＩ群に属
するものから選択される少なくとも 1種の金属で修飾されている ZSM-5ゼオライトキャリア
媒体からなる触媒で、 400～ 650℃の温度、 2～ 4MPaの圧力、及び 3～ 6の H2 /チャージモル比
で処理することを含む、方法。
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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
【 請 求 項 １ 】
　 任 意 に C 4 -C 9 脂 肪 族 及 び 脂 環 式 生 成 物 と 混 合 さ れ る 、 C 8 -C 1 3 ア ル キ ル 芳 香 族 化 合 物 を 含
む 炭 化 水 素 の 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 方 法 単 独 の 方 法 で あ っ て 、 前 記 炭 化 水 素 組 成 物 を 、
連 続 的 且 つ 水 素 の 存 在 下 、 5～ 35の Si/Alモ ル 比 を 有 し 、 Ｉ Ｉ B、 Ｖ Ｉ B、 Ｖ Ｉ Ｉ Ｉ 群 に 属 す
る も の か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も 1種 の 金 属 で 修 飾 さ れ て い る ZSM-5ゼ オ ラ イ ト か ら な る 触
媒 で 、 400～ 650℃ の 温 度 、 2～ 4MPaの 圧 力 、 及 び 3～ 6の H 2 /チ ャ ー ジ モ ル 比 で 処 理 す る こ と
を 含 む 、 方 法 。
【 請 求 項 ２ 】
　 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 反 応 を 、 450～ 580℃ の 温 度 、 2.8～ 3.6MPaの 圧 力 、 3.8～ 5.2の H 2 /チ
ャ ー ジ モ ル 比 、 及 び 、 炭 化 水 素 流 に 関 し て 計 算 す る と 、 3～ 5時 間 - 1 、 好 ま し く は 3.5～ 4.5
時 間 - 1 で あ る LHSV（ 液 体 1時 間 当 た り の 空 間 速 度 ） を 保 証 す る よ う な 試 薬 の 流 量 で 行 う 、
請 求 項 １ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ３ 】
　 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 に 付 さ れ る 炭 化 水 素 チ ャ ー ジ が 、 エ チ ル ベ ン ゼ ン 、 キ シ レ ン 、 プ ロ
ピ ル ベ ン ゼ ン 、 エ チ ル ト ル エ ン 、 ト リ メ チ ル ベ ン ゼ ン 、 ジ エ チ ル ベ ン ゼ ン 、 エ チ ル キ シ レ
ン 、 テ ト ラ メ チ ル ベ ン ゼ ン 、 プ ロ ピ ル ト ル エ ン 、 エ チ ル ト リ メ チ ル ベ ン ゼ ン 、 ト リ エ チ ル
ベ ン ゼ ン 、 ジ プ ロ ピ ル ト ル エ ン か ら 選 択 さ れ る C 8 -C 1 3 ア ル キ ル 芳 香 族 化 合 物 を 含 む 、 請 求
項 １ 又 は ２ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ４ 】
　 C 8 -C 1 3 ア ル キ ル 芳 香 族 炭 化 水 素 チ ャ ー ジ が 、 改 質 装 置 又 は 熱 分 解 性 方 法 を 行 う 装 置 、 又
は 蒸 気 ク ラ ッ キ ン グ か ら 生 じ る 、 請 求 項 ３ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ５ 】
　 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 に 付 さ れ る 炭 化 水 素 チ ャ ー ジ が 、 C 8 -C 1 3 ア ル キ ル 芳 香 族 化 合 物 を 含
み 、 任 意 に C 4 -C 9 脂 肪 族 及 び 脂 環 式 生 成 物 及 び ヘ テ ロ 原 子 を 含 む 有 機 化 合 物 と 混 合 さ れ る
、 請 求 項 １ ～ ４ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ６ 】
　 触 媒 が 、 ア ル ミ ナ 、 そ の 中 で は 擬 似 ボ ヘ マ イ ト 及 び γ -ア ル ミ ナ ； ク レ イ 、 そ の 中 で は
カ オ リ ナ イ ト 、 ス メ ク タ イ ト 、 モ ン モ リ ロ ナ イ ト ； シ リ カ ； ア ル ミ ノ -シ リ ケ ー ト ； チ タ
ン 及 び ジ ル コ ニ ウ ム の 酸 化 物 ； こ れ ら の 混 合 物 か ら 選 択 さ れ る 結 合 剤 と の 結 合 形 態 で あ る
ZSM-5ゼ オ ラ イ ト か ら な り 、 ゼ オ ラ イ ト /結 合 剤 質 量 比 が 100/1～ 1/10で あ る 、 請 求 項 １ ～
５ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ７ 】
　 ZSM-5触 媒 /結 合 剤 が 、 Ｉ Ｉ B、 Ｖ Ｉ B及 び Ｖ Ｉ Ｉ Ｉ 群 に 属 す る も の か ら 選 択 さ れ る 少 な く
と も 1種 の 金 属 で 修 飾 さ れ て い る 、 請 求 項 １ ～ ６ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 ８ 】
　 Ｉ Ｉ B、 Ｖ Ｉ B及 び Ｖ Ｉ Ｉ Ｉ 群 に 属 す る 金 属 が 、 モ リ ブ デ ン 、 亜 鉛 、 ニ ッ ケ ル 、 コ バ ル ト
、 パ ラ ジ ウ ム 、 及 び そ れ ら の 混 合 物 か ら 選 択 さ れ る 、 請 求 項 １ ～ ７ の い ず れ か １ 項 に 記 載
の 方 法 。
【 請 求 項 ９ 】
　 金 属 が モ リ ブ デ ン で あ る 、 請 求 項 ８ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ０ 】
　 ZSM-5ゼ オ ラ イ ト が 、 15～ 30の Si/Alモ ル 比 で あ る 、 請 求 項 １ ～ ９ の い ず れ か １ 項 に 記 載
の 方 法 。
【 請 求 項 １ １ 】
　 触 媒 に お け る 金 属 の 分 散 が 、 含 浸 、 イ オ ン 交 換 、 蒸 着 又 は 表 面 吸 着 か ら 選 択 さ れ る 技 術
に よ っ て 行 う こ と が で き る 、 請 求 項 １ ～ １ ０ の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ２ 】
　 そ れ 自 体 又 は 結 合 形 態 の ZSM-5ゼ オ ラ イ ト が ：
　 金 属 化 合 物 の 1種 以 上 の 溶 液 を 調 製 し て 媒 体 に 運 び ；
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　 ゼ オ ラ イ ト を 上 記 溶 液 に 含 浸 し ；
　 含 浸 さ れ た ゼ オ ラ イ ト を 乾 燥 し ；
　 含 浸 及 び 乾 燥 し た ゼ オ ラ イ ト を 400～ 650℃ の 温 度 で 焼 成 し ；
　 任 意 に 1度 以 上 の 前 工 程 を 繰 り 返 す こ と 、
を 含 む 方 法 に よ っ て 、 Ｉ Ｉ B、 Ｖ Ｉ B及 び Ｖ Ｉ Ｉ Ｉ 群 の 金 属 で 含 浸 さ れ る 、 請 求 項 １ ～ １ １
の い ず れ か １ 項 に 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ３ 】
　 触 媒 に お け る 金 属 の 分 散 が 、 水 溶 液 又 は 水 -有 機 溶 液 に 含 浸 す る こ と に よ っ て 行 わ れ 、
該 有 機 溶 媒 が ア ル コ ー ル 、 ケ ト ン 及 び ニ ト リ ル 又 は そ れ ら の 混 合 物 か ら 選 択 さ れ 、 触 媒 に
お け る 金 属 の 全 最 終 含 有 率 が 0.1～ 10質 量 %で あ る よ う な 濃 度 で 、 該 金 属 の 少 な く と も 1種
の 水 溶 解 性 又 は 有 機 溶 解 性 化 合 物 を 含 む 、 請 求 項 １ ２ 記 載 の 方 法 。
【 請 求 項 １ ４ 】
　 触 媒 中 の 金 属 の 全 含 有 率 が 、 0.5～ 8質 量 %で あ る 、 請 求 項 １ ～ １ ３ の い ず れ か １ 項 に 記
載 の 方 法 。
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 発 明 の 詳 細 な 説 明 】
【 ０ ０ ０ １ 】
　 本 発 明 は 、 ア ル キ ル 芳 香 族 炭 化 水 素 の 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 （ hydrodealkylation）
方 法 に 関 す る 。
　 さ ら に 具 体 的 に は 、 本 発 明 は 、 任 意 に C 4 -C 9 脂 肪 族 及 び 脂 環 式 生 成 物 と 混 合 さ れ る 、 C 8 -
C 1 3 ア ル キ ル 芳 香 族 化 合 物 を 含 む 炭 化 水 素 組 成 物 の 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 方 法 に 関 す る
。
　 よ り さ ら に 具 体 的 に は 、 本 発 明 は 脂 肪 族 生 成 物 と 混 合 さ れ る 、 ア ル キ ル 芳 香 族 炭 化 水 素
の 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 方 法 で あ っ て 、 随 伴 性 ト ラ ン ス ア ル キ ル 化 、 異 性 化 、 不 均 化 及
び 凝 縮 反 応 を 、 ほ ぼ 定 量 的 に 抑 制 す る 方 法 に 関 す る 。 こ れ は 、 ベ ン ゼ ン 、 ト ル エ ン 及 び エ
タ ン （ BTE） の 高 い 生 産 量 、 及 び メ タ ン 及 び 凝 縮 生 成 物 、 本 質 的 に は ナ フ タ レ ン 及 び ビ フ
ェ ニ ル 生 成 物 の 減 少 又 は 非 形 成 を 導 く 。
【 ０ ０ ０ ２ 】
　 ア ル キ ル 芳 香 族 炭 化 水 素 の 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 方 法 は 、 文 献 で 知 ら れ て い る 。 欧 州
特 許 第 138,617号 明 細 書 は 、 例 え ば 、 本 質 的 に エ チ ル ベ ン ゼ ン 及 び キ シ レ ン か ら な る 炭 化
水 素 流 を 、 従 来 の 反 応 条 件 下 で 、 モ リ ブ デ ン に よ っ て 修 飾 さ れ て い る ゼ オ ラ イ ト 系 触 媒 で
処 理 す る こ と を 含 む 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 に よ っ て 、 ア ル キ ル 芳 香 族 炭 化 水 素 を 転 化 す る た
め の 方 法 を 記 載 し て い る 。 し か し 、 上 記 の 方 法 で は 、 一 般 的 な 反 応 条 件 は 、 同 時 の 異 性 化
、 ト ラ ン ス ア ル キ ル 化 、 不 均 化 及 び 凝 縮 反 応 を す る こ と な く 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 反 応 を 行
う こ と が で き な い 。 選 択 的 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 に 対 す る 制 限 は 、 周 知 の 技 術 に 記 載 さ
れ て い る 種 々 の 他 の 方 法 か ら も 明 ら か で あ る 。 こ れ ら の 一 部 で は 、 前 記 反 応 は 、 実 際 に 異
性 化 、 ト ラ ン ス ア ル キ ル 化 、 不 均 化 及 び 凝 縮 反 応 に 対 す る 二 次 的 反 応 を 形 成 す る 。
【 ０ ０ ０ ３ 】
　 こ こ で 、 本 出 願 人 は 、 周 知 の 技 術 の 方 法 を 常 に 特 徴 付 け て い る 随 伴 性 ト ラ ン ス ア ル キ ル
化 、 不 均 化 、 異 性 化 及 び 凝 縮 反 応 を 用 い ず に 、 ベ ン ゼ ン 、 ト ル エ ン 及 び エ タ ン （ BTE） へ
の C 8 -C 1 3 の ア ル キ ル 芳 香 族 炭 化 水 素 の 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 を 、 好 適 な 操 作 条 件 を 選 択
す る こ と 及 び ゼ オ ラ イ ト 系 触 媒 の 処 方 に よ り 、 単 独 で 行 う こ と が で き る こ と を 見 出 し た 。
　 特 に 、 操 作 条 件 下 で 本 発 明 の 触 媒 の 組 成 物 を 用 い る と 、 驚 く べ き こ と に 、 水 素 化 脱 ア ル
キ ル 化 反 応 が 、 ベ ン ゼ ン 及 び ト ル エ ン の 形 成 に 対 し て 定 量 的 に 選 択 的 で あ る だ け で な く 、
ベ ン ゼ ン /ト ル エ ン 比 が 常 に ベ ン ゼ ン に 対 し て 明 確 に 有 利 で あ る こ と が 見 出 さ れ た 。 従 っ
て 、 該 方 法 の 経 済 的 利 点 は 、 両 反 応 流 ： ベ ン ゼ ン 及 び ト ル エ ン 、 特 に 常 に ト ル エ ン よ り も
多 い 量 で 製 造 さ れ る ベ ン ゼ ン の 価 値 に 対 し て 有 益 な 液 相 ； 任 意 の 熱 分 解 性 方 法 で 製 造 さ れ
る エ タ ン を リ サ イ ク ル す る 、 例 え ば オ ー ブ ン に リ サ イ ク ル す る こ と を 、 こ の リ サ イ ク ル が
保 証 す る エ ネ ル ギ ー の か な り の 回 収 で 可 能 に す る 気 相 の 内 因 性 価 値 に 関 連 す る 。
【 ０ ０ ０ ４ 】
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　 従 っ て 、 本 発 明 の 目 的 は 、 任 意 に C 4 -C 9 脂 肪 族 及 び 脂 環 式 生 成 物 と 混 合 さ れ る 、 C 8 -C 1 3
ア ル キ ル 芳 香 族 化 合 物 を 含 む 炭 化 水 素 の 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 方 法 単 独 の 方 法 で あ っ て
、 前 記 炭 化 水 素 組 成 物 を 、 連 続 的 且 つ 水 素 の 存 在 下 で 、 5～ 35の Si/Alモ ル 比 を 有 し 、 Ｉ Ｉ
B、 Ｖ Ｉ B、 Ｖ Ｉ Ｉ Ｉ 群 に 属 す る も の か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も 1種 の 金 属 で 修 飾 さ れ て い
る ZSM-5ゼ オ ラ イ ト キ ャ リ ア 媒 体 か ら な る 触 媒 で 、 400～ 650℃ 、 好 ま し く は 450～ 580℃ の
温 度 、 2～ 4MPa、 好 ま し く は 2.8～ 3.6MPaの 圧 力 、 及 び 3～ 6、 好 ま し く は 3.8～ 5.2の H 2 /チ
ャ ー ジ モ ル 比 で 処 理 す る こ と を 含 む 方 法 に 関 す る 。
【 ０ ０ ０ ５ 】
　 本 発 明 で は 、 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 に 付 さ れ る 炭 化 水 素 チ ャ ー ジ は 、 ア ル キ ル 芳 香 族 化 合
物 、 例 え ば エ チ ル ベ ン ゼ ン 、 キ シ レ ン 、 ジ エ チ ル ベ ン ゼ ン 、 エ チ ル キ シ レ ン 、 ト リ メ チ ル
ベ ン ゼ ン 、 テ ト ラ メ チ ル ベ ン ゼ ン 、 プ ロ ピ ル ベ ン ゼ ン 、 エ チ ル ト ル エ ン 、 プ ロ ピ ル ト ル エ
ン な ど を 含 む 。 前 記 チ ャ ー ジ は 、 例 え ば 改 質 装 置 の 流 出 液 又 は 熱 分 解 方 法 、 例 え ば 蒸 気 ク
ラ ッ キ ン グ を 形 成 す る 装 置 か ら 誘 導 す る こ と が で き 、 及 び 任 意 に C 4 -C 9 脂 肪 族 及 び 脂 環 式
生 成 物 の 混 合 物 、 及 び ヘ テ ロ 原 子 、 例 え ば 硫 黄 を 一 般 的 に 改 質 装 置 又 は 熱 分 解 方 法 か ら 生
じ る チ ャ ー ジ に 存 在 す る 典 型 的 な 量 で 含 む 有 機 化 合 物 を 含 む 。
　 本 方 法 に 用 い ら れ る 炭 化 水 素 チ ャ ー ジ は ま た 、 分 離 処 理 、 例 え ば 蒸 留 又 は 抽 出 に 付 さ れ
、 そ れ に 続 く 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 に 付 さ れ る 生 成 物 を 濃 縮 す る こ と も で き 、 又 は 芳 香 族 化
方 法 で 処 理 し 、 ア ル キ ル 芳 香 族 の 濃 度 を 増 加 さ せ 、 且 つ パ ラ フ ィ ン の 濃 度 を 減 少 さ せ る こ
と が で き る 。 チ ャ ー ジ 以 前 の 水 素 化 は ま た 、 脂 肪 族 化 合 物 及 び 芳 香 環 の 同 一 の ア ル キ ル 置
換 基 に 存 在 す る 不 飽 和 を 除 去 す る 必 要 も あ り 得 る 。 同 様 の 水 素 化 は 、 処 理 さ れ る チ ャ ー ジ
に 典 型 的 に 存 在 す る 物 質 か ら 硫 黄 、 窒 素 又 は 酸 素 を 除 去 す る こ と が で き 、 こ の 後 者 の 特 徴
が 触 媒 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 条 件 下 で 特 に 重 要 で な い 場 合 で さ え 、 本 発 明 で は 、 こ れ ら の ヘ
テ ロ 原 子 が 定 量 的 に 除 去 さ れ る （ 例 え ば 、 H 2 Sと し て の 硫 黄 ） 。
【 ０ ０ ０ ６ 】
　 本 発 明 の 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 触 媒 は 、 Ｉ Ｉ B、 Ｖ Ｉ B及 び Ｖ Ｉ Ｉ Ｉ 群 の も の 、 特 に モ リ ブ
デ ン 、 亜 鉛 、 ニ ッ ケ ル 、 コ バ ル ト 、 パ ラ ジ ウ ム 、 又 は 例 え ば モ リ ブ デ ン /亜 鉛 及 び モ リ ブ
デ ン /コ バ ル ト か ら な る そ れ ら の 混 合 物 か ら 選 択 さ れ る 少 な く と も 1種 の 金 属 で 修 飾 さ れ て
い る ZSM-5ゼ オ ラ イ ト か ら な り 、 該 金 属 は 、 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 に お け る 協 同 的 効 果 を 及
ぼ す 。 単 独 又 は 対 の い ず れ か で 用 い ら れ る 本 発 明 の 金 属 物 体 の 中 で は 、 モ リ ブ デ ン が 好 ま
し い 金 属 で あ る 。 ゼ オ ラ イ ト 系 キ ャ リ ア 媒 体 の 組 成 物 は 、 二 次 的 な 異 性 化 、 ト ラ ン ス ア ル
キ ル 化 、 不 均 化 及 び 凝 縮 反 応 の 実 質 的 な 不 存 在 下 に お け る ア ル キ ル 芳 香 族 化 合 物 の 水 素 化
脱 ア ル キ ル 化 を 行 う 本 発 明 の 実 施 態 様 に 特 に 重 要 で あ る 。 実 際 、 ア ル ミ ニ ウ ム が 豊 富 な ZS
M-5ゼ オ ラ イ ト 、 特 に 5～ 35、 好 ま し く は 15～ 30の Si/Alモ ル 比 を 有 す る ZSM-5ゼ オ ラ イ ト の
使 用 が 、 所 望 の 結 果 を 得 る の に 寄 与 す る こ と が 立 証 さ れ て い る 。
【 ０ ０ ０ ７ 】
　 ZSM-5ゼ オ ラ イ ト は 市 場 で 入 手 可 能 で あ り 、 又 は 米 国 特 許 第 3,702,886及 び 第 4,139,600
号 明 細 書 に 記 載 さ れ て い る 方 法 に よ っ て 調 製 す る こ と が で き る 。 ZSM-5ゼ オ ラ イ ト の 構 造
は 、 Kokotailoら (Nature, Vol. 272, page 437,1978)及 び Koningsveldら (Acta Cryst. Vo
l. B43, page 127,1987 ; Zeolites, Vol. 10, page 235, 1990)に よ っ て 記 載 さ れ て い る
。
　 本 発 明 の 目 的 で あ る 方 法 で は 、 形 及 び 一 貫 性 、 例 え ば 機 械 的 抵 抗 性 を 与 え る 結 合 性 物 質
を 用 い る 結 合 形 態 で ゼ オ ラ イ ト 触 媒 を 用 い 、 ゼ オ ラ イ ト /結 合 剤 触 媒 が 工 業 的 反 応 器 に 便
利 に 用 い る の に 好 適 で あ る の が 好 ま し い 。 結 合 剤 の 例 は 、 ア ル ミ ナ 、 そ の 中 で は 擬 似 ボ ヘ
マ イ ト （ pseudo-bohemite） 及 び γ -ア ル ミ ナ ； ク レ イ 、 そ の 中 で は カ オ リ ナ イ ト 、 バ ー ミ
キ ュ ラ イ ト 、 ア タ パ ル ジ ャ イ ト 、 ス メ ク タ イ ト 、 モ ン モ リ ロ ナ イ ト ； シ リ カ ； ア ル ミ ノ -
シ リ ケ ー ト ； チ タ ン 及 び ジ ル コ ニ ウ ム の 酸 化 物 ； こ れ ら の 2種 以 上 の 組 み 合 わ せ を 含 み 、
ゼ オ ラ イ ト /結 合 剤 質 量 比 が 100/1～ 1/10で あ る よ う な 量 で 用 い る 。
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 ゼ オ ラ イ ト 又 は ゼ オ ラ イ ト /結 合 剤 触 媒 に お け る 金 属 の 分 散 は 、 従 来 技 術 、 例 え ば 含 浸
、 イ オ ン 交 換 、 蒸 着 、 又 は 表 面 吸 着 に よ っ て 行 う こ と が で き る 。 初 期 の 含 浸 技 術 が 、 水 溶
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液 又 は 水 性 有 機 溶 液 （ 好 ま し く は ア ル コ ー ル 、 ケ ト ン 及 び ニ ト リ ル 又 は そ れ ら の 混 合 物 か
ら 選 択 さ れ る 有 機 溶 媒 ） で 好 ま し く は 用 い ら れ 、 少 な く と も 1種 の 金 属 の 水 及 び /又 は 有 機
溶 解 性 化 合 物 を 、 0.5～ 10質 量 %の 触 媒 に お け る 金 属 の 全 最 終 含 有 率 で 含 む 。
　 結 合 剤 を 用 い る 又 は 用 い な い ゼ オ ラ イ ト を 、 Ｉ Ｉ B、 Ｖ Ｉ B及 び Ｖ Ｉ Ｉ Ｉ 群 の 金 属 と の 含
浸 に 付 す 。 特 に 、 結 合 さ れ て い る 又 は さ れ て い な い 触 媒 は ：
　 金 属 化 合 物 の 1種 以 上 の 溶 液 を 調 製 し て 媒 体 に 運 び 、
　 ゼ オ ラ イ ト を 上 記 溶 液 に 含 浸 し 、
　 含 浸 さ れ た ゼ オ ラ イ ト を 乾 燥 し 、
　 含 浸 及 び 乾 燥 し た ゼ オ ラ イ ト を 400～ 650℃ の 温 度 で 焼 成 す る こ と 、
を 含 む 方 法 に よ っ て 処 理 し 、 必 要 に 応 じ て 任 意 に 1度 以 上 の 前 工 程 を 繰 り 返 す こ と が で き
る 。
【 ０ ０ ０ ９ 】
　 用 い ら れ る 金 属 化 合 物 の 例 は ： モ リ ブ デ ン (II)ア セ テ ー ト 、 ア ン モ ニ ウ ム (VI)モ リ ブ デ
ー ト 、 ジ ア ン モ ニ ウ ム (III)ジ モ リ ブ デ ー ト 、 ア ン モ ニ ウ ム (VI)ヘ プ タ モ リ ブ デ ー ト 、 ア
ン モ ニ ウ ム (VI)ホ ス ホ モ リ ブ デ ー ト 、 及 び 類 似 の ナ ト リ ウ ム 及 び カ リ ウ ム 塩 、 モ リ ブ デ ン
(III)ブ ロ マ イ ド 、 モ リ ブ デ ン (III)-(V)ク ロ ラ イ ド 、 モ リ ブ デ ン (VI)フ ル オ ラ イ ド 、 モ リ
ブ デ ン (VI)オ キ シ ク ロ ラ イ ド 、 モ リ ブ デ ン (IV)-(VI)ス ル フ ィ ド 、 モ リ ブ デ ン 酸 及 び 対 応
す る 酸 ア ン モ ニ ウ ム 、 ナ ト リ ウ ム 及 び カ リ ウ ム 塩 、 及 び モ リ ブ デ ン (II-VI)オ キ シ ド ； コ
バ ル ト (II)ア セ テ ー ト 、 コ バ ル ト (II)ア セ チ ル ア セ ト ネ ー ト 、 コ バ ル ト (III)ア セ チ ル ア
セ ト ネ ー ト 、 コ バ ル ト (II)ベ ン ゾ イ ル ア セ ト ネ ー ト 、 コ バ ル ト (II)2-エ チ ル ヘ キ サ ノ エ ー
ト 、 コ バ ル ト (II)ク ロ ラ イ ド 、 コ バ ル ト (II)ブ ロ マ イ ド 、 コ バ ル ト (II)ヨ ー ダ イ ド 、 コ バ
ル ト フ ル オ ラ イ ド 、 コ バ ル ト (II)カ ル ボ ネ ー ト 、 コ バ ル ト (II)ニ ト レ ー ト 、 コ バ ル ト (II)
ス ル フ ェ ー ト ； ニ ッ ケ ル (II)ア セ テ ー ト 、 ニ ッ ケ ル (II)ア セ チ ル ア セ ト ネ ー ト 、 ニ ッ ケ ル
(II)ブ ロ マ イ ド 、 ニ ッ ケ ル (II)カ ル ボ ネ ー ト 、 ニ ッ ケ ル (II)ニ ト レ ー ト 、 ニ ッ ケ ル (II)ク
ロ ラ イ ド 、 ニ ッ ケ ル (II)ヨ ー ダ イ ド 、 ニ ッ ケ ル (II)モ リ ブ デ ー ト 、 ニ ッ ケ ル (II)ス ル フ ェ
ー ト ； 亜 鉛 (II)ア セ テ ー ト 、 亜 鉛 (II)ア セ チ ル ア セ ト ネ ー ト 、 亜 鉛 (II)ク ロ ラ イ ド 、 亜 鉛
(II)ブ ロ マ イ ド 、 亜 鉛 (II)シ ト レ ー ト 、 亜 鉛 (II)タ ー ト レ ー ト 、 亜 鉛 (II)フ ル オ ラ イ ド 、
亜 鉛 (II)ヨ ー ダ イ ド 、 亜 鉛 (II)モ リ ブ デ ー ト 、 亜 鉛 (II)ニ ト レ ー ト 、 亜 鉛 (II)ス ル フ ェ ー
ト 、 亜 鉛 (II)ス ル フ ィ ド ； パ ラ ジ ウ ム (II)ア セ テ ー ト 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ア セ チ ル ア セ ト ネ
ー ト 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ブ ロ マ イ ド 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ク ロ ラ イ ド 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ヨ ー ダ イ
ド 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ニ ト レ ー ト 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ス ル フ ェ ー ト 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ス ル フ ィ
ド 、 パ ラ ジ ウ ム (II)ト リ フ ル オ ロ ア セ テ ー ト で あ る 。
【 ０ ０ １ ０ 】
　 含 浸 終 了 時 に 、 触 媒 に お け る 単 独 又 は 対 の 金 属 の 全 含 有 率 は 、 0.1～ 10質 量 %、 好 ま し く
は 0.5～ 8質 量 %で あ る 。
　 触 媒 の 調 製 終 了 時 に 、 こ れ を 、 炭 化 水 素 チ ャ ー ジ 及 び 水 素 と 共 に 連 続 的 に 供 給 さ れ る 固
定 床 反 応 器 に チ ャ ー ジ す る 。 こ の 点 に お い て 、 絶 対 的 に 重 要 で あ る と 上 記 さ れ て い る 実 験
パ ラ メ ー タ の 制 御 だ け で な く 、 試 薬 の 流 速 の 選 択 も 行 い 、 任 意 に C 4 -C 9 脂 肪 族 及 び 脂 環 式
炭 化 水 素 と 混 合 さ れ る C 8 -C 1 3 芳 香 族 炭 化 水 素 の 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 選 択 率 を 得 る 。 炭 化 水
素 及 び 水 素 混 合 物 の 供 給 流 量 は 、 LHSV（ 液 体 1時 間 当 た り の 空 間 速 度 ） を 保 証 す る よ う な
も の で な け れ ば な ら ず 、 炭 化 水 素 流 に 関 し て 計 算 さ れ 、 3～ 5時 間 - 1 及 び 、 さ ら に 好 ま し く
は 、 3.5～ 4.5時 間 - 1 で あ る 。 こ の 目 的 の た め に 、 供 給 さ れ る 水 素 及 び チ ャ ー ジ 間 の モ ル 比
は 、 3～ 6モ ル /モ ル 、 さ ら に 好 ま し く は 3.8～ 5.2モ ル /モ ル 内 に な け れ ば な ら な い 。
【 ０ ０ １ １ 】
　 実 験 装 置 は 、 内 部 直 径 20mm及 び 全 体 の 高 さ 84.5cmを 有 す る ス テ ン レ ス 鋼 製 の 固 定 床 反 応
器 、 反 応 器 を 囲 む 電 気 加 熱 装 置 、 冷 却 装 置 、 気 液 分 離 器 及 び 高 圧 液 体 ポ ン プ を 含 む も の が
用 い ら れ る 。
　 自 動 制 御 に よ っ て 一 定 の 温 度 に 保 持 さ れ る 反 応 器 の 等 温 部 に 、 触 媒 が チ ャ ー ジ さ れ る 。
反 応 器 の 残 り の 容 積 は 、 顆 粒 状 の 不 活 性 固 体 、 例 え ば コ ラ ン ダ ム が チ ャ ー ジ さ れ 、 最 適 な
分 散 及 び 触 媒 床 前 の 試 薬 の 気 流 及 び 反 応 に 供 給 さ れ る 熱 の 気 流 の 混 合 を 保 証 す る 。
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　 200～ 400℃ 、 好 ま し く は 250～ 320℃ の 温 度 で 操 作 す る 反 応 器 前 に 位 置 す る 予 熱 器 は ま た
、 触 媒 と 共 に 気 相 に お け る 試 薬 （ チ ャ ー ジ 及 び 水 素 ） の 最 適 な 接 触 を 保 証 す る こ と に 寄 与
す る 。 こ の シ ス テ ム は 、 固 定 床 単 独 に 限 定 し な い が 、 触 媒 の 操 作 温 度 の よ り 簡 単 且 つ よ り
正 確 な 制 御 を 可 能 に す る 全 反 応 器 に 沿 っ て 、 非 常 に 速 い 時 間 で の 等 温 条 件 の 確 立 が 有 利 で
あ る 。 反 応 に よ っ て 製 造 さ れ た 液 状 及 び ガ ス 状 流 出 液 は 、 周 期 的 に ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ ィ
ー に よ っ て 分 離 及 び 分 析 さ れ る 。
【 ０ ０ １ ２ 】
　 以 下 の 例 は 、 本 発 明 の 方 法 の さ ら な る 説 明 を 提 供 す る が 、 開 示 さ れ て い る 請 求 項 に 示 さ
れ て い る 範 囲 を 限 定 す る と は 決 し て 考 え な い べ き で あ る 。
【 ０ ０ １ ３ 】
〔 触 媒 調 製 の た め の 実 施 例 〕
触 媒 A（ 比 較 ）
　 触 媒 Aを 調 製 し 、 ZSM-5ゼ オ ラ イ ト 及 び ア ル ミ ナ を 結 合 剤 と し て 混 合 す る こ と に よ っ て 得
て 、 こ の 2相 は 質 量 比 60/40で あ り 、 及 び こ の 混 合 物 を 押 出 し た 。
　 押 出 さ れ た 生 成 物 を 、 空 気 下 、 550℃ で 5時 間 焼 成 し 、 そ の BET表 面 積 は 290m 2 /gで あ っ た
。
　 い っ た ん こ れ を 室 温 ま で 下 げ 、 粉 砕 及 び ふ る い に か け 、 20～ 40メ ッ シ ュ (0.84mm～ 0.42m
m)の 寸 法 を 有 す る 粉 末 を 製 造 し 、 12.4gの 触 媒 粉 末 は 20mlに 等 し い 体 積 を 占 め た 。
【 ０ ０ １ ４ 】
触 媒 B
　 触 媒 Bは 、 1.88gの ア ン モ ニ ウ ム モ リ ブ デ ー ト [(NH 4 ) 6 MO 7 O 2 4 ・ 4H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (60ml)
に 触 媒 A(50g)を 約 25℃ で 16時 間 含 浸 す る こ と に よ っ て 得 ら れ 、 そ の 後 窒 素 流 下 に 12時 間 置
き 、 オ ー ブ ン に お い て 120℃ で 4時 間 真 空 下 で 乾 燥 し 、 及 び 空 気 下 、 550℃ で 5時 間 焼 成 し た
。 触 媒 中 の 焼 成 し た モ リ ブ デ ン 含 有 率 は 、 ICP-MS分 析 に よ っ て 決 定 さ れ る 2.1%の 値 に 対 し
、 2.0質 量 %で あ っ た 。
【 ０ ０ １ ５ 】
触 媒 C
　 触 媒 Cは 、 0.78gの ア ン モ ニ ウ ム モ リ ブ デ ー ト [(NH 4 ) 6 MO 7 O 2 4 ・ 4H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (17ml)
に 触 媒 A(14g)を 含 浸 す る こ と に よ っ て 得 ら れ 、 そ の 後 触 媒 Bを 調 製 す る の に 用 い た 手 順 が
続 く 。 焼 成 し た モ リ ブ デ ン 含 有 率 は 、 ICP-MSに よ っ て 得 ら れ た 3.05質 量 %の 値 に 基 づ き 、 3
.0質 量 %で あ っ た 。
【 ０ ０ １ ６ 】
触 媒 D
　 触 媒 Dは 、 3.76gの ア ン モ ニ ウ ム モ リ ブ デ ー ト [(NH 4 ) 6 MO 7 O 2 4 ・ 4H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (60ml)
に 触 媒 A(50g)を 含 浸 す る こ と に よ っ て 得 ら れ 、 そ の 後 触 媒 Aの 調 製 に 用 い た 手 順 が 続 く 。
焼 成 し た モ リ ブ デ ン 含 有 率 は 、 ICP-MSに よ っ て 得 ら れ た 4.1質 量 %の 値 に 基 づ き 、 3.9質 量 %
で あ っ た 。
【 ０ ０ １ ７ 】
触 媒 E
　 触 媒 Eは 、 触 媒 A(50g)を 2種 の 工 程 ： 1.88gの ア ン モ ニ ウ ム モ リ ブ デ ー ト [(NH 4 ) 6 MO 7 O 2 4 ・
4H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (60ml)に よ る 第 一 の 含 浸 、 そ れ に 続 く 2.77gの 亜 鉛 ア セ テ ー ト 二 水 和 物
[Zn(OCOCH 3 ) 2 ・ 2H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (50ml)に よ る 第 二 の 含 浸 に よ っ て 含 浸 す る こ と に よ っ
て 得 た 。 第 一 の 金 属 に よ る 含 浸 手 順 は 、 触 媒 Bで 記 載 し た よ う に 行 っ た が 、 焼 成 は 行 わ ず
、 続 い て 同 様 の 操 作 手 順 を 用 い て 第 二 の 金 属 を 含 浸 し 、 及 び 最 後 に 空 気 下 、 550℃ で 5時 間
焼 成 し た 。
　 触 媒 中 の 焼 成 し た モ リ ブ デ ン 及 び 亜 鉛 含 有 率 は 、 ICP-MSに よ っ て 決 定 さ れ た 2.0質 量 %及
び 1.7質 量 %の 値 と そ れ ぞ れ 比 較 し て 、 2.0質 量 %及 び 1.6質 量 %で あ っ た 。
【 ０ ０ １ ８ 】
触 媒 F
　 触 媒 Fは 、 触 媒 A(20g)を 2種 の 工 程 ： 1.15gの ア ン モ ニ ウ ム モ リ ブ デ ー ト [(NH 4 ) 6 MO 7 O 2 4 ・
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4H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (24ml)に よ る 第 一 の 含 浸 、 そ れ に 続 く 0.5gの コ バ ル ト ニ ト レ ー ト 六 水
和 物 [CO(NO 3 ) 2 ・ 6H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (23ml)に よ る 第 二 の 含 浸 に 含 浸 す る こ と に よ っ て 得 た
。 2種 の 金 属 に よ る 含 浸 手 順 は 、 触 媒 Eに 記 載 し て い る よ う に 行 っ た 。
　 触 媒 中 の 焼 成 し た モ リ ブ デ ン 及 び コ バ ル ト 含 有 率 は 、 ICP-MSに よ っ て 決 定 さ れ た 3.0質
量 %及 び 0.5質 量 %の 値 と そ れ ぞ れ 比 較 し て 、 3.0質 量 %及 び 0.5質 量 %で あ っ た 。
【 ０ ０ １ ９ 】
触 媒 G
　 触 媒 Gは 、 1.85gの ニ ッ ケ ル ニ ト レ ー ト [Ni(NO 3 ) 2 ・ 6H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (50.5ml)に 触 媒 A(
50g)を 含 浸 す る こ と に よ っ て 得 ら れ 、 触 媒 Bを 調 製 す る の に 用 い た 手 順 が 続 く 。
　 焼 成 し た ニ ッ ケ ル 含 有 率 は 、 ICP-MSに よ っ て 得 ら れ た 0.77質 量 %の 値 に 対 し て 、 0.74質
量 %で あ っ た 。
【 ０ ０ ２ ０ 】
触 媒 H
　 触 媒 Hは 、 4.0gの ニ ッ ケ ル ニ ト レ ー ト [Ni(NO 3 ) 2 ・ 6H 2 O]を 含 む 水 溶 液 (60ml)に 触 媒 A(50g
)を 含 浸 す る こ と に よ っ て 得 ら れ 、 触 媒 Bを 調 製 す る の に 用 い た 手 順 が 続 く 。
　 焼 成 し た ニ ッ ケ ル 含 有 率 は 、 ICP-MSに よ っ て 得 ら れ た 1.7質 量 %の 値 に 対 し て 、 1.6質 量 %
で あ っ た 。
【 ０ ０ ２ １ 】
触 媒 I
　 触 媒 Iは 、 触 媒 A(50g)を 0.6gの パ ラ ジ ウ ム ア セ テ ー ト [Pd(OCOCH 3 ) 2 ]の 水 溶 液 と 共 に 20ml
の ア セ ト ン に 含 浸 す る こ と に よ っ て 得 ら れ 、 触 媒 Bを 調 製 す る の に 用 い た 手 順 が 続 く 。
　 焼 成 し た パ ラ ジ ウ ム 含 有 率 は 、 ICP-MSに よ っ て 得 ら れ た 2.1質 量 %の 値 と 比 較 し て 、 2.0
質 量 %で あ っ た 。
【 ０ ０ ２ ２ 】
例 1-4(比 較 )
　 反 応 器 に 20cm 3 (12.4g)の 触 媒 Aを チ ャ ー ジ し 、 残 り の 容 積 に コ ラ ン ダ ム を 顆 粒 で 充 填 し
て 最 適 な 分 散 を 保 証 し 、 及 び 試 薬 の ガ ス 流 及 び 反 応 に 供 給 さ れ る 熱 を 混 合 す る 。
組 成 が 以 下 の 表 1に 示 さ れ て お り 、 適 当 に 水 素 と 混 合 さ れ 且 つ 280℃ に 予 熱 さ れ る 2種 の 異
な る チ ャ ー ジ は 、 そ れ と は 別 に 反 応 器 に 供 給 さ れ る 。 両 チ ャ ー ジ で は 、 脂 肪 族 部 は 、 C 4 -C

9 生 成 物 及 び 飽 和 C 5 イ ン ダ ン 環 に よ っ て 行 わ れ る 。
【 ０ ０ ２ ３ 】
表 1　 供 給 す る チ ャ ー ジ の 組 成
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ４ 】
　 反 応 は 、 3MPaの 圧 力 下 、 LHSVが 3.9-4.1時 間 - 1 、 及 び H 2 /チ ャ ー ジ の モ ル 比 が 4.2-4.4を
有 す る よ う な 試 薬 チ ャ ー ジ 流 量 で 行 っ た 。 結 果 を 以 下 の 表 2に 示 す 。

10

20

30

40

50

(7) JP 2007-518856 A 2007.7.12



【 ０ ０ ２ ５ 】
表 2
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【 ０ ０ ２ ６ 】
例 5-20
　 同 様 の 手 順 を 、 前 例 1-4に 用 い る が 、 触 媒 Aを 上 記 の 触 媒 B-Iに 置 き 換 え る 実 質 的 な 違 い
を 有 す る 。 結 果 を 、 開 示 さ れ て い る 表 3、 4及 び 5に 示 す 。
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【 ０ ０ ２ ７ 】
表 3
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【 ０ ０ ２ ８ 】
表 4
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【 ０ ０ ２ ９ 】
表 5
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【 ０ ０ ３ ０ 】
　 チ ャ ー ジ 1に よ る 450℃ の 温 度 で 行 わ れ る 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 反 応 （ 表 3参 照 ） は 、 本 発
明 の 1種 の 金 属 及 び ZSM-5の 存 在 が 、 そ の よ う な 触 媒 （ 例 1） で 行 わ れ る 反 応 に 関 し て 、 メ
タ ン の 副 生 成 を 阻 害 し 、 エ タ ン に お け る 正 味 の 増 加 を 支 持 す る こ と に よ っ て 、 芳 香 族 の 選
択 的 脱 ア ル キ ル 化 を 明 確 に 有 利 に す る こ と を 示 し て い る 。 さ ら に 、 ベ ン ゼ ン 及 び ト ル エ ン
の 生 産 を 増 加 さ せ る だ け で な く 、 そ れ ら の 質 量 比 （ ベ ン ゼ ン /ト ル エ ン ） が 、 ベ ン ゼ ン に
対 し て 予 想 外 且 つ 明 確 に 有 利 と な る （ 例 5-8） 。 チ ャ ー ジ 2で 行 わ れ る 反 応 の 場 合 （ 例 9）
、 チ ャ ー ジ 1で す で に 示 さ れ て い る 肯 定 的 な 結 果 に 加 え 、 キ シ レ ン の 量 が よ り 多 い 場 合 で
さ え （ チ ャ ー ジ 1に 対 し て 約 1.5倍 の 質 量 %） 、 流 出 液 に お け る そ れ ら の 濃 度 が 増 加 せ ず 、
チ ャ ー ジ 1で 行 わ れ る 反 応 か ら 誘 導 さ れ る 流 出 液 に 関 す る 典 型 的 な 値 を 保 持 す る こ と が 観
察 さ れ る 。 こ の さ ら な る 証 拠 は 、 “ よ り 重 質 な ” チ ャ ー ジ の 場 合 で も 、 キ シ レ ン の 含 有 率
増 加 に よ っ て 、 随 伴 性 異 性 化 、 ト ラ ン ス ア ル キ ル 化 、 不 均 化 及 び 凝 縮 反 応 を 伴 わ な い 選 択
的 脱 ア ル キ ル 化 を 保 証 す る 本 発 明 の 目 的 で あ る 該 方 法 の 能 力 を 示 し て い る 。
【 ０ ０ ３ １ 】
　 450℃ よ り も 高 い 温 度 （ 表 4） 及 び 常 に 金 属 を 含 浸 し た 触 媒 の 存 在 下 で は 、 チ ャ ー ジ （ 1
及 び 2） の 転 化 率 、 及 び ト ル エ ン を 加 え た ベ ン ゼ ン の 選 択 率 に お け る さ ら に 有 意 な 増 加 が
同 時 に 得 ら れ 、 製 造 さ れ た ベ ン ゼ ン 及 び ト ル エ ン 間 の 比 が ベ ン ゼ ン に 対 し て さ ら に 有 利 で
あ る 。 液 相 で 得 ら れ た 生 成 物 に 関 し て 観 察 さ れ る 増 加 し た 選 択 率 は 気 相 で も 観 察 さ れ 、 エ
タ ン の 製 造 に お け る 増 加 も 記 録 さ れ 、 そ の 一 方 で メ タ ン の 濃 度 の 増 加 は 、 キ シ レ ン 及 び 選
択 的 に 脱 ア ル キ ル 化 さ れ る C 9 -C 9 + 芳 香 族 の 含 有 率 に お け る さ ら な る 減 少 に 直 接 的 に 関 係 す
る （ 例 10-18） 。
【 ０ ０ ３ ２ 】
　 こ の 結 果 は 、 一 回 の 通 過 当 た り に 、 本 発 明 の 目 的 で あ る 方 法 に よ っ て 転 化 さ れ る キ シ レ
ン 及 び よ り 高 級 な 芳 香 族 の 量 を 、 例 え ば 流 出 液 に 残 っ て い る も の の リ サ イ ク ル を 維 持 す る
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も の に す る た め に 特 に 重 要 で あ る 。
　 450℃ 及 び 510℃ の 両 方 に お い て 、 対 の 金 属 が 含 浸 さ れ て い る 触 媒 で 行 わ れ る 水 素 化 脱 ア
ル キ ル 化 反 応 （ 例 19-20、 表 5） は 、 単 一 の 金 属 に 対 し て 、 ベ ン ゼ ン /ト ル エ ン 比 を さ ら に
改 善 す る 、 す な わ ち 、 ベ ン ゼ ン 、 全 脱 ア ル キ ル 化 生 成 物 に 対 し て 反 応 を さ ら に 選 択 的 に す
る 。
【 ０ ０ ３ ３ 】
例 2bis、 5bis、 10bis
　 表 6は 、 前 例 で 行 わ れ た 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 反 応 に 関 す る 例 を 示 し て い る が 、 硫 黄 が ジ
メ チ ル ジ ス ル フ ィ ド （ DMDS） の 形 態 で チ ャ ー ジ 1に 加 え ら れ る と い う 実 質 的 な 違 い を 有 す
る 。
【 ０ ０ ３ ４ 】
表 6
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
※ 硫 黄 当 量 と し て 136ppm/wに 等 し い
【 ０ ０ ３ ５ 】
　 本 発 明 の 目 的 で あ る 方 法 の 条 件 下 で は 、 チ ャ ー ジ は 、 対 応 す る H 2 Sが 液 体 流 出 液 に 0.5pp
m/wよ り も 低 く 残 る こ と で 、 定 量 的 に 水 素 化 脱 硫 化 さ れ る 。
　 表 6の 例 は 、 水 素 化 脱 ア ル キ ル 化 反 応 が 、 触 媒 が 金 属 で 含 浸 さ れ て い る と き は 、 触 媒 活
性 に お け る 全 て の 交 替 を 用 い ず に 進 行 す る こ と を 説 明 し て い る 。 特 に 、 す で に 450℃ で は
、 ベ ン ゼ ン 及 び ト ル エ ン の 収 率 及 び ベ ン ゼ ン /ト ル エ ン 比 で 得 ら れ た 結 果 が 、 未 処 理 の 触
媒 を 用 い て 510℃ で 得 ら れ た も の よ り も 明 確 に 高 く 、 2種 の 温 度 に お け る チ ャ ー ジ の 転 化 が
同 一 で あ る こ と が 明 ら か で あ る 。
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【 国 際 調 査 報 告 】
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