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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　連続して配列された少なくとも二つの反応器のそれぞれが触媒を含む反応器において、
触媒と溶媒の存在下でオレフィンと過酸化物化合物との反応によりオキシランを製造する
方法であって、オレフィンの第一の部分、溶媒及び過酸化物化合物の全部を第一の反応器
に導入し、オレフィンの第一の部分のエポキシ化をその中で行ってオキシランを形成し、
形成されたオキシラン、溶媒、未転化のオレフィン及び未消費の過酸化物化合物を含む媒
体をこの反応器から除去して蒸留塔へ導入し、第一の反応器で形成されたオキシランの量
の８０％以上と未転化のオレフィンを該塔の頂部で収集し、オキシランが消耗し、未消費
の過酸化物化合物を含む媒体を該塔の底部で収集し、オキシランが消耗しかつ未消費の過
酸化物化合物を含む媒体及びオレフィンのその他の部分を次の反応器に導入し、オレフィ
ンのその他の部分のエポキシ化をその中で行って更にオキシランを形成し、この様にして
形成されたオキシランを収集する事を特徴とする方法。
【請求項２】
　次の反応器を出る媒体であって、オキシラン、溶媒、未転化オレフィン及び未消費の過
酸化物化合物を含む媒体を次の蒸留塔に導入し、オキシランと未転化のオレフィンをこの
塔の頂部で収集し、溶媒及び未消費の過酸化物化合物をこの塔の底部で収集する、請求項
１に記載の方法。
【請求項３】
　連続して配列された二つの反応器において実施され、第二の蒸留塔の底部で収集された
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媒体が第一の反応器に再循環される、請求項２に記載の方法。
【請求項４】
　オキシランと、蒸留塔（第一の及び／又は次の塔）の頂部で収集された未転化オレフィ
ンとの混合物が凝縮器に導入されて、反応器の一つに再循環される未転化オレフィンから
オキシランが分離される、請求項１～３の何れか一項に記載の方法。
【請求項５】
　全ての反応器が同じ寸法である、請求項１～４の何れか一項に記載の方法。
【請求項６】
　触媒が、それぞれの反応器において粒子形態で存在し、少なくともその一部が流動化形
態である、請求項１～５の何れか一項に記載の方法。
【請求項７】
　反応器（第一の及び／又は次の反応器）を出る媒体が、蒸留塔（第一の及び／又は次の
塔）に導入される前にフィルターを通過する、請求項６に記載の方法。
【請求項８】
　蒸留塔（第一の及び／又は次の塔）に入る媒体が、初めに、この蒸留塔に導入される前
に減圧操作に掛けられる、請求項１～７の何れか一項に記載の方法。
【請求項９】
　オキシランがプロピレンオキシド又はエピクロロヒドリンであり、オレフィンがプロピ
レン又は塩化アリルであり、過酸化物化合物が過酸化水素であり、溶媒がメタノールであ
り、触媒がＴＳ－１を含む、請求項１～８の何れか一項に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
　　（発明の分野）
　本発明は、触媒及び溶媒の存在下で、オレフィンと過酸化物化合物との間の反応による
オキシランの製造方法に関し、特に、本発明は、ＴＳ－１を含む触媒の存在下で過酸化水
素を使用してプロピレン（又は塩化アリル）のエポキシ化によるプロピレンオキシド（又
はエピクロロヒドリン）の製造方法に関する。
　　（発明の背景）
　ＴＳ－１の存在下でプロピレンと過酸化物化合物との間の反応によってプロピレンオキ
シドを製造する事は公知の方法である。例えば、米国特許第５，８４９，９３７号明細書
では、その様な方法が、連続して配列した幾つかの反応器で行われる。
【０００２】
　本発明者は、例えば、この公知の方法において過酸化物化合物として過酸化水素水溶液
を使用し、溶媒としてメタノールを使用すると、この方法は副生成物を形成する欠点のあ
る事を見付けた。特に、プロピレンオキシドがこれらの条件下で製造される時は、プロピ
レンオキシドと水又はメタノールとの間の反応によって副生成物、特に、式ＣＨ3－ＣＨ
ＯＨ－ＣＨ2－ＯＣＨ3とＣＨ3－ＣＨ（ＯＣＨ3）－ＣＨ2ＯＨのプロピレングリコール及
びメトキシプロパノールが形成される。エピクロロヒドリンが製造される時は、エピクロ
ロヒドリンと水又はメタノールとの間の反応によって副生成物、特に、式ＣｌＣＨ2－Ｃ
ＨＯＨ－ＣＨ2－ＯＣＨ3とＣｌ－ＣＨ2－ＣＨ（ＯＣＨ3）－ＣＨ2ＯＨの１－クロロプロ
パンジオール及びクロロメトキシプロパノールが形成される。
【０００３】
（発明の開示）
　本発明は、高選択性と同時に高活性（又は高い反応速度）を維持する新規な方法を用意
する事によってこの欠点を解消するものである。
　この目的の為に、本発明は、連続して配列された少なくとも二つの反応器のそれぞれが
触媒の部分を含む反応器において、触媒と溶媒の存在下でオレフィンと過酸化物化合物と
の反応によりオキシランを製造する方法であって、オレフィンの第一の部分、溶媒及び過
酸化物化合物が第一の反応器に導入され、オレフィンの第一の部分のエポキシ化がその中
で行われてオキシランの第一の部分を形成し、形成されたオキシランの第一の部分、溶媒
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、未転化のオレフィン及び、必要な場合には未消費の過酸化物化合物を含む媒体をこの反
応器から除去して蒸留塔に導入し、形成されたオキシランと未転化のオレフィンの大部分
を該塔の頂部で収集し、オキシランが消耗し、必要な場合には未消費の過酸化物化合物を
含む媒体を、該塔の底部で収集し、オキシランが消耗した媒体及びオレフィンのその他の
部分並びに任意に過酸化物化合物のその他の部分を次の反応器に導入し、オレフィンのそ
の他の部分のエポキシ化をその中で行いオキシランのその他の部分を形成し、この様にし
て形成されたオキシランのその他の部分を収集する方法に関する。
【０００４】
　本発明の重要な特徴の一つは、二つのエポキシ化反応の間で行われる中間蒸留に在る。
特に、これは、副生成物の形成を最小限にする事を可能とする。
　蒸留は、反応媒体中で形成されるオキシランを出来るだけ素早く除去し、オキシランを
反応媒体中のその他の成分と接触させない様にして副生成物の形成を防ぐのに役立つ。こ
の分離は、エポキシ化反応器とは分離されていて且つ異なる蒸留塔において行われる。触
媒はエポキシ化反応器を出ないので、蒸留はエポキシ化触媒の無い状態で行われ、形成さ
れたオキシランと、副生成物の形成を促進するエポキシ化触媒との接触が防がれる。
【０００５】
　蒸留は、エポキシ化反応媒体から、形成されたオキシランの大部分を分離する事を可能
とする。この大部分は、一般的に、第一の反応器で形成されるオキシランの量の８０％以
上である。通常は９０％以上であり、普通は、９９％以下であり、特に、９５％以下であ
る。
　蒸留が行われる条件は、オキシランの性質（及び、特に、その沸点）、蒸留塔に導入さ
れる媒体中のその濃度、媒体のその他の成分（未転化オレフィン及び溶媒）の性質、それ
らの沸点及び必要とされる蒸留収率に依存する。
【０００６】
　蒸留は、一般的に、１０℃以上の温度、好ましくは、３５℃以上で行われ、４５℃以上
の値が薦められる。温度は、一般的に、１２５℃以下であり、最も一般的には１００℃以
下であり、９０℃以下の値が好ましい。
　蒸留は、一般的に、０．1ｂａｒ以上、好ましくは、０．５ｂａｒ以上の圧力で行われ
、１ｂａｒ以上の値が最も一般的である。圧力は、一般的に、１０ｂａｒ以下、特に、５
ｂａｒ以下であり、２ｂａｒ以下の値が最も推奨される。本明細書においては、蒸留圧力
は蒸留塔の頂部で測定される絶対圧に相当するものである。
【０００７】
　本発明方法において使用されても良い蒸留塔は、それ自身公知のものである。例えば、
通常のプレートを持つ塔、或いは、「二相流」タイプのプレートを持つ塔、或いは、自由
な又は構造化されたパッキングを持つ塔を使用することが出来る。
　蒸留塔における理論段数は一般的に、２０以上であり、特に、３０以上である。８０以
下の数が良好な結果を与える。６０以下の数が推奨される。
　蒸留塔におけるモル還流の度合い（塔の頂部から取出される全体の蒸留物（蒸気＋液体
）に対する塔の頂部に送られる液のモル流量に相当する）は、通常、０．５以上、好まし
くは０．８以上である。この度合いは、一般的に、５以下であり、通常は２．５以下であ
る。
【０００８】
　本発明方法においては、少なくとも二つの連続して配列され且つ一緒に連結されたエポ
キシ化反応器を含むプラントが使用される。それぞれの反応器にオレフィンは供給される
。過酸化物化合物及び溶媒は第一の反応器に導入される。又、新鮮な過酸化物化合物は、
一個以上の次の反応器に導入されても良い。それぞれの反応器は、反応器を出ない触媒の
部分を含む。触媒が固定床の形態で存在する時は、一般的に、反応器に触媒を保持する事
に注意する必要はない。その代わりに、触媒は粒子の形態で存在しても良く、その内の少
なくとも幾つかは、液体流によって、或いは機械的攪拌によって、又はガスによって流動
化された状態で存在する。液体流が使用される時は、運動している触媒粒子を停止させる
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為に流動床の上に落下帯域を設けること及び／又は反応器の出口にフィルターを設ける事
が推奨される。
【０００９】
　言うまでもなく、プラントは連結された二つ以上の反応器を含んでも良い。この場合、
連結の第一の反応器にはオレフィン、過酸化物化合物、溶媒（及び任意に、この反応器に
相当する蒸留塔の底部で得られる媒体の留分）が供給され、それぞれの次の反応器には、
オレフィン、この系列の先行反応器から得られる媒体の残部及び任意に新しい過酸化物化
合物が供給される。好ましくは、系列において三つの反応器が使用される。
　本発明方法では、同じ寸法の反応器が使用されるのが好ましい。これは、一つの反応器
において失活した触媒を新しい又は再生された触媒で置換える時に、プラントの機能（所
謂、「回転」機能）を壊す事無しに、反応器の機能を交換する事を可能とする。
　本発明方法においては、系列の第一の反応器だけではなく、それぞれの次の反応器に蒸
留塔が続き、これは「次の蒸留」としてここでは参照される。この引き続いての蒸留は、
第一及び第二エポキシ化の間で行われる中間蒸留と同じ機能を有する。引き続いての蒸留
の条件は、中間蒸留に対して上で述べた条件と同様である。この実施態様では、それぞれ
の次の反応器を出る媒体であって、オキシランのその他の部分、溶媒、未転化オレフィン
及び未消費の過酸化物化合物を含む媒体は、次の蒸留塔に導入され、オキシランのその他
の部分と未転化オレフィンがその塔頂部で収集され、溶媒と未消費の過酸化物化合物は塔
底部で収集される。連続プロセスでは、最後の蒸留塔の底部で収集された媒体（及び、溶
媒と未消費の過酸化物化合物を含む媒体）を第一の反応器中に再循環する事が有利である
。例えば、本発明方法が二つの反応器系で行われる時は、第二の蒸留塔の底部で収集され
た媒体は、第一の反応器に再循環されても良い。
【００１０】
　本発明方法の第二の実施態様では、オキシランと、蒸留塔（第一の及び／又は次の塔）
の頂部で収集された未転化オレフィンとの混合物が容器に導入され、そこでオキシランが
未転化オレフィンから分離される。次いで、この未転化オレフィンが、反応器の一つに、
好ましくは第一の反応器に再循環される。この容器は、凝縮器又は吸収液又は吸収固体或
いはイオン交換膜（permselective membrane）を含む。凝縮器が使用するのに適当である
。
　本発明方法の第三の実施態様は粒子形態の触媒の使用に在り、少なくとも触媒の一部は
流動化形態（本願と同日に出願された本願出願人の特許出願である、発明の名称が「粒子
形態の触媒の存在下でのオキシランの製造方法」に開示されていて、その内容は参照によ
って導入される）に在る。この場合、反応器（第一の及び／又は次の反応器）を出る媒体
が蒸留塔（第一の及び／又は次の塔）に導入される前に通過するフィルターを設ける事が
推奨される。この実施態様は、エポキシ化媒体中での触媒の均質な分散、良好な熱交換、
従って、反応温度の容易な調節を可能とする。
【００１１】
　本発明方法の第四の実施態様では、蒸留塔（第一の及び／又は次の塔）に入る媒体は、
初めに、この蒸留塔に導入される前に減圧に掛けられる。この実施態様は、特に、エポキ
シ化が加圧下で、或いは、ガス状化合物の存在下で行われる時に適当である。このガス状
化合物はオレフィンそれ自身であっても良く（例えば、プロピレン）、或いは、本願出願
人の特許出願であるＷＯ９９／４８８８３に開示されている様な、オキシランを連行して
反応器から除去する為にエポキシ化反応媒体中に導入される不活性ガスであっても良い。
【００１２】
　本発明方法の第五の実施態様では、本願と同日に出願された本願出願人の特許出願であ
る、発明の名称が「過酸化物化合物を使用するオキシランの製造方法」に開示されている
様に（その内容は参照によって導入される）過酸化物化合物の全部が第一の反応器に導入
される。次の反応器には、従って、新しい過酸化物化合物は供給されず、先行反応器から
得られる媒体中に存在する過酸化物化合物及び先の反応器中で消費されなかった過酸化物
化合物だけである。一般的に、水は、又、過酸化物化合物と一緒に第一反応器に導入され
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る。過酸化物化合物が次の反応器に添加されない事は、同じ合計量の過酸化物化合物を使
用して、それぞれの反応器に新たな過酸化物化合物として供給する方法に比べて、反応速
度を減少させる事無しに、使用される過酸化物化合物の合計量の１００％を消費する事を
可能とする。
【００１３】
　本発明方法の好ましい実施態様は、図１において概略的に表される。この好ましい実施
態様において、第一の反応器１は、触媒の部分、好ましくは流動床２を含む。反応器１に
はパイプ３を経て次いでパイプ４を介してオレフィンが供給され、パイプ５を介して次い
でパイプ４を経て過酸化物化合物が、そして、後に述べられるプラントの別の部分からパ
イプ４を介して溶剤が供給される。第一の反応器では、オレフィンの第一の部分が、触媒
の存在下で過酸化物化合物と反応してオキシランの第一の部分を形成する。パイプ６を経
て反応器１を出る媒体は、溶媒、オキシランの第一の部分、未消費の過酸化物化合物及び
未転化のオレフィンを含む。この媒体はフィルター７を通過し、パイプ８を経て容器９の
中に運ばれ、そこで減圧に掛けられる。媒体は、次いで、パイプ１０を介して蒸留塔１１
に移送される。オキシランと未転化オレフィンの混合物は、この蒸留塔１１の頂部で回収
される。この混合物は、パイプ１２を経て凝縮器１３に運ばれ、ここで、未転化オレフィ
ンからオキシランが分離される。未転化オレフィンはパイプ１４、３及び４を経て反応器
１へ再循環される。オキシランの第一の部分は、パイプ１５を経て最終生成物として収集
される。溶媒、反応器１で消費されなかった過酸化物化合物及び恐らく未転化オレフィン
の一部を含む媒体は蒸留塔１１の底部で収集される。その一部が、任意に、パイプ３０を
介して反応器１に再循環されても良いこの媒体は、パイプ１６を介して、触媒、好ましく
は流動床１８の形態にある触媒のその他の部分を含む第二の反応器１７に移送される。第
二の反応器１７には、パイプ１９を介してオレフィンの第二の部分が供給される。第二の
反応器１７では、オレフィンの第二の部分が、触媒１８の存在下で、第一の反応器からの
未消費の過酸化物化合物と反応してオキシランの第二の部分を形成する。第二の反応器１
７における条件は、好ましくは、第一の反応器からの過酸化物化合物の全部が消費される
様な条件である。パイプ２０を介して反応器１７を出る媒体は、従って、溶媒、オキシラ
ンの第二の部分及び未転化のオレフィンを含む。この媒体はフィルター２１を通過してパ
イプ２２を介して容器２３に運ばれそこで減圧に掛けられる。次いで、媒体はパイプ２４
を経て第二の蒸留塔２５に移送される。オキシランの第二の部分と未転化オレフィンの混
合物は、この蒸留塔の頂部で回収される。この混合物はパイプ２６を経て容器２７に運ば
れ、ここでオキシランが未転化オレフィンから分離される。この未転化オレフィンはパイ
プ２８、１４、３及び４を介して反応器１に再循環される。オキシランの第二の部分はパ
イプ２９を経て最終生成物として収集される。パイプ４を介して第一の反応器１に再循環
される溶媒及び、パイプ３１を経て排出される水性流出液は、蒸留塔２５の底部で収集さ
れる。
【００１４】
　本発明方法で使用される触媒は、活性要素としてゼオライト、好ましくは、チタニウム
ゼオライトを含む。「チタニウムゼオライト」と言う用語は、ゼオライトタイプの細孔構
造を有し、幾つかのケイ素原子がチタニウム原子で置き換えられているシリカを含む固体
を表すものである。チタニウムゼオライトは、ＺＳＭ－５、ＺＳＭ－１１、ＺＳＭ－１２
、ＭＣＭ－４１又はＺＳＭ－４８タイプの結晶構造を有する。又、ベータゼオライトタイ
プの結晶構造、好ましくは、アルミニウム無しの結晶構造を有する。約９５０－９６０ｃ
ｍ-1での赤外吸収バンドを持つゼオライトが使用に適する。シリケートタイプのチタニウ
ムゼオライトが好ましい。式ｘＴｉＯ2（１－ｘ）ＳｉＯ2（ここで、ｘは、０．０００１
～０．５、好ましくは、０．００１～０．０５である）に相当するものが高い性能を与え
る。このタイプの材料は、ＴＳ－１の名称で公知であり、ゼオライトＺＳＭ－５に類似の
細孔結晶構造を有する。
【００１５】
　本発明方法で使用される触媒は、好ましくは、本願出願人の特許出願のＷＯ９９／２８
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０２９に開示されている様な押出しによって、或いは、本願出願人の特許出願のＷＯ９９
／２４１６４に開示されている様な噴霧方法によって得られる粒子の形態である。これら
二つの特許出願の内容は参照によってここに導入される。
　本発明方法で使用される溶媒は、飽和、直鎖又は分岐脂肪族アルコールから選ばれても
良い。アルコール溶媒は、一般的に、１０個迄の炭素原子を含み、好ましくは、１～６個
の炭素原子を含む。アルコール溶媒の例としては、メタノールとエタノールが挙げられる
。メタノールが好ましい。
【００１６】
　第一の反応器で使用される溶媒の量は、一般的に、第一の反応器に存在する液体反応媒
体の少なくとも２５質量％、特に、少なくとも４０質量％、例えば、少なくとも５０質量
％である。この量は、通常、９９質量％を超えず、特に、９５質量％を超えない。
　本発明方法で使用されるオレフィンと過酸化物化合物の量の間のモル比は、一般的に、
少なくとも０．１、特に、少なくとも０．２、好ましくは０．５である。このモル比は、
通常、１００よりは多くなく、特に、５０より多くなく、好ましくは２５よりも多くない
。
　本発明方法は連続又はバッチであっても良い。
　本発明方法では、連続で行われる時は、過酸化物化合物は、一般的に、第一の反応器に
おいて、第一の反応器中に存在する触媒の少なくとも０．００５モル／時間／ｇ、特に、
少なくとも０．０１モルの量で使用される。過酸化物化合物の量は、通常、２５モル以下
、特に、１０モル以下である。好ましくは、過酸化物化合物の量は０．０３モル～２．５
モルの範囲である。
【００１７】
　本発明方法では、過酸化物化合物は、好ましくは、水溶液の形態で使用される。一般的
に、この水溶液は、少なくとも２質量％、特に、少なくとも５質量％の過酸化物化合物を
含む。通常は、９０質量％以下、特に、７０質量％含む。
　オレフィンと過酸化物化合物との間の反応温度は、１０℃～１２５℃の範囲であっても
良い。本願出願入の特許出願ＥＰ９９／０８７０３に開示されている有利な実施態様では
、反応温度は、触媒の漸進的な失活を無くす為に３５℃よりも高い。反応温度は、４０℃
以上、好ましくは、４５℃以上である。５０℃以上の温度が最も好ましい。反応温度は、
好ましくは１００℃未満である。
【００１８】
　本発明方法では、オレフィンと過酸化物化合物との間の反応は、大気圧で生起する。又
、加圧下で行われても良い。この圧力は、一般的に、４０ｂａｒを超えない。２０ｂａｒ
の圧力が実際には適当である。
　本発明方法で使用されても良い過酸化物化合物は、活性酸素を放出する事ができ且つエ
ポキシ化を行う事のできる一種以上の過酸化物官能（－ＯＯＨ）を含む過酸化物化合物で
ある。過酸化水素及び、エポキシ化反応の条件下で過酸化水素を生成する事のできる過酸
化物化合物が使用に適する。過酸化水素が好ましい。
　過酸化水素が使用される時は、本発明方法では、粗製形態の水性過酸化水素溶液、即ち
、精製されていない形態で使用するのが好ましい。例えば、少なくとも一種のアルキルア
ントラヒドロキノンの酸化（「自動酸化ＡＯプロセス」として知られている方法）から誘
導される混合物を実質的に純粋な水を用いて単純な抽出で、その後の洗浄及び／又は精製
処理無しで得られる溶液が使用されても良い。これらの粗製過酸化水素溶液は、一般的に
、ＴＯＣ（Total Organic Carbon）として表示される有機不純物を０．００１～１０ｇ／
ｌ含む。それらは、通常、０．０１～１０ｇ／ｌの含有量で、金属カチオン（例えば、ア
ルカリ金属又はアルカリ土類金属、例えば、ナトリウム）及びアニオン（例えば、リン酸
塩及び硝酸塩）を含む。
【００１９】
　本発明方法のその他の実施態様では、メタノールの存在下で酸素と水素を使用する直接
合成によって製造される過酸化水素溶液が使用されても良い。
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　本発明方法によって製造されるオキシランは、一般式：
【００２０】
【化１】

【００２１】
に相当する基を含む有機化合物である。
　オキシランは、一般的に、２～１０個の炭素原子、好ましくは３～６個の炭素原子を含
む。本発明方法で有利に製造されるオキシランは、１，２－エポキシプロパン及び１，２
－エポキシ－３－クロロプロパンである。好ましいオキシランは１，２－エポキシプロパ
ンである。
　本発明方法において適当なオレフィンは、一般的に、２～１０個の炭素原子、好ましく
は３～６個の炭素原子を含む。プロピレン、ブテン及び塩化アリルが使用に適する。プロ
ピレンと塩化アリルが好ましく、最も好ましいのはプロピレンである。
【００２２】
　本発明方法では、液相のｐＨをモニターすることが有利である事がわかる。例えば、オ
レフィンと過酸化物化合物との間の反応中の液相のｐＨを、例えば、本願出願人の特許出
願ＷＯ９９／４８８８２（この内容は参照によって本特許出願に導入される）で推奨され
ている様に、塩基（水酸化ナトリウム）をエポキシ化媒体に添加して４．８～６．５の値
に維持することが有利である。この塩基は、単一反応器（例えば、第一の反応器）又は幾
つかの反応器に導入されても良い。好ましくは、それぞれの反応器に導入される。
【００２３】
　オレフィンと過酸化物化合物との間の反応は、本願出願人の特許出願ＥＰ９９／０８７
０３（この内容は参照によって本特許出願に導入される）に開示されている様に、塩化ナ
トリウムの様な塩の存在下で行われても良い。この塩は、単一反応器（例えば、第一の反
応器）又は幾つかの反応器に導入されても良い。好ましくは、それぞれの反応器に導入さ
れる。
　オレフィンを一種以上のアルカンに希釈した形態で導入するのが有利である。例えば、
オレフィンと、一種以上のアルカンの少なくとも１０容量％（特に、２０％、例えば、少
なくとも３０％）を含む流体をエポキシ化反応器中に導入しても良い。例えば、プロピレ
ンの場合、再循環される未転化プロピレンが反応器に導入される時は、プロピレンを少な
くとも１０容量％のプロパンと混合しても良い。又、プロパンを僅かに含むプロピレン源
であっても良い。
　以下の実施例は本発明を例示するものであってその範囲を限定するものではない。
　例１と２は、アスペンテクノロジー社のアスペンソフトウエアを使用して、文献に記載
された実験結果並びに液－気平衡を元に決められた反応の動力学的パラメーターを使用し
て計算された。
【実施例】）
例１（比較）
　この例では、プロピレンオキシドの合成が、第一の反応器で形成されたプロピレンオキ
シドの中間体の分離無しに、連続する二つの反応器で行われた。
　３２６．５キロモル／ｈの過酸化水素と１，１００キロモル／ｈの水を、反応温度にお
いて全てのプロピレンを溶解するのに十分な圧力下で、１，５００キロモル／ｈのメタノ
ールと２５０キロモル／ｈのプロピレンと混合した。反応混合物を、６００ｋｇの触媒を
含む反応器に７０℃で連続的に導入した。反応器流出液を、反応温度において全てのプロ
ピレンを溶解するのに十分な圧力で、２００キロモル／ｈのプロピレンと混合し、６００
ｋｇの触媒を含む第二の反応器に７０℃で連続的に導入した。
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　第二の反応器からの流出は、２．３キロモル／ｈの未転化の過酸化水素、２４３．９キ
ロモル／ｈのプロピレンオキシド及び７７．４キロモル／ｈの副生成物（主に、メトキシ
プロパノールとプロパンジオール）を含んでいた。Ｃ３の収率は、過酸化水素の転化率９
９．３％に対して７４．７％であった。
例２（本発明による）
　この例では、プロピレンオキシドの合成が、第一の反応器で形成されたプロピレンオキ
シドの中間体の分離を伴い、連続する二つの反応器で行われた。
　３２６．５キロモル／ｈの過酸化水素１，１００キロモル／ｈの水を、反応温度におい
て全てのプロピレンを溶解するのに十分な圧力下で、１，５００キロモル／ｈのメタノー
ルと２５０キロモル／ｈのプロピレンと混合した。反応混合物を、６００ｋｇの触媒を含
む反応器に７０℃で連続的に導入した。
　反応器流出液は、理論段数５０の精留カラムに運ばれた。供給物は１０番目の理論棚段
（冷却器から数えて）に導入された。カラムは１．１　バール（絶対）で運転された。カ
ラムの加熱温度は４０℃（蒸留物が部分的に蒸発する）に維持された。モル還流の程度は
１に設定された。蒸留物の流量は、カラム供給物中に存在するプロピレンオキシドの９５
％をカラムの頂部で回収できる様に調整された。
　カラムの底部から取り出された混合物（プロピレンオキシドが除去されている）を、反
応温度において全てのプロピレンを溶解するのに十分な圧力で、２００キロモル／ｈのプ
ロピレンと混合し、６００ｋｇの触媒を含む第二の反応器に７０℃で連続的に導入した。
第二の反応器からの流出液は、０．５キロモル／ｈのプロピレンオキシド及び６８．５キ
ロモル／ｈの副生成物（主に、メトキシプロパノールとプロパンジオール）を含んでいた
。カラム蒸留物は１６８．８キロモル／ｈのプロピレンオキシドを含んでいた。Ｃ３の収
率は、過酸化水素の転化率９９．９％に対して７８．０％であった。
【図面の簡単な説明】
【図１】　本発明方法の好ましい実施態様を示す概略図である。
【図１】



(9) JP 5258135 B2 2013.8.7

10

20

フロントページの続き

(51)Int.Cl.                             ＦＩ                                                        
   Ｃ０７Ｂ  61/00     (2006.01)           Ｃ０７Ｂ  61/00    ３００　          　　　　　

(74)代理人  100093300
            弁理士　浅井　賢治
(72)発明者  バルタサール　ドミニク
            ベルギー　ベー－１１２０　ブリュッセル　リュ　デュ　シャトー　ベイェール　１５０

    審査官  早川　裕之

(56)参考文献  国際公開第９９／０３２４７２（ＷＯ，Ａ１）　　
              国際公開第９９／０２４３８２（ＷＯ，Ａ１）　　
              国際公開第９９／０４８８８３（ＷＯ，Ａ１）　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｃ０７Ｄ　３０１／１２～３２　　　　
              Ｃ０７Ｄ　３０３／０４～０８　　　　
              Ｂ０１Ｄ　　　３／１４　　　　
              Ｃ０７Ｂ　　６１／００　　　　
              ＪＳＴＰｌｕｓ／ＪＭＥＤＰｌｕｓ／ＪＳＴ７５８０（ＪＤｒｅａｍＩＩ）
              ＣＡｐｌｕｓ（ＳＴＮ）
              ＲＥＧＩＳＴＲＹ（ＳＴＮ）


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

