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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　加圧下で反応基質を含む液体材料と反応気体とが反応して生成物が生成される反応容器
を有する気液反応装置であって、
　気体透過性材料で形成され、加圧された状態で未反応の前記反応気体及び前記生成物が
流通する気体透過性管体と、
　前記気体透過性管体の周囲を囲んで内部に収容する収容体と、
　前記反応容器と前記気体透過性管体との間に設けられ、前記反応気体を密封した状態で
、前記反応容器で生成された前記生成物を前記気体透過性管体に排出する生成物排出装置
と、
を有することを特徴とする気液反応装置。
【請求項２】
　請求項１記載の気液反応装置において、
　前記生成物排出装置は、
　内部に液溜空間を有し、天部において第１排出管を介して前記反応容器と接続され、底
部において第２排出管を介して前記気体透過性管体と接続される液溜部と、
　前記第２排出管を開閉するバルブと、
　前記液溜空間に溜められた前記生成物の液面の位置を計測する液面計と、
　前記液面の位置が所定位置に達したときに前記バルブを開き、前記液面の位置が所定位
置に達していないときに前記バルブを閉じるように制御する排出制御器と、
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　を備えることを特徴とする気液反応装置。
【請求項３】
　請求項１または２記載の気液反応装置において、
　前記収容体の内部を真空吸引する吸引装置を有することを特徴とする気液反応装置。
【請求項４】
　請求項３記載の気液反応装置において、
　前記収容体の内部の気圧を計測する計測装置と、
　前記計測装置の計測結果に基づいて前記吸引装置の駆動を制御する制御装置とを有する
ことを特徴とする気液反応装置。
【請求項５】
　請求項１から４のいずれか一項に記載の気液反応装置において、
　前記気体透過性管体は、前記収容体の内部で螺旋状に巻回されて配置されることを特徴
とする気液反応装置。
【請求項６】
　請求項１から５のいずれか一項に記載の気液反応装置において、
　前記液体材料と前記反応気体とを加圧下で反応させる反応容器を有し、
　前記液体材料と前記反応気体とは、前記反応容器内に連続的に供給されて反応すること
を特徴とする気液反応装置。
【請求項７】
　請求項１から５のいずれか一項に記載の気液反応装置において、
　前記液体材料と前記反応気体とを加圧下で反応させる反応容器を有し、
　前記液体材料と前記反応気体とは、前記反応容器内に間欠的に供給されて反応すること
を特徴とする気液反応装置。
【請求項８】
　請求項１から５のいずれか一項に記載の気液反応装置において、
　前記液体材料と前記反応気体とを加圧下で反応させる反応容器を有し、
　前記反応気体は、前記反応容器内に供給されて密封され、
　前記液体材料は、前記反応容器内に連続的に供給されて前記反応気体と反応することを
特徴とする気液反応装置。
【請求項９】
　反応容器内で加圧されて、反応基質を含む液体材料と反応気体とが反応して生成物が生
成される気液反応装置の気液分離方法であって、
　気体透過性材料で形成され、収容体の内部に周囲を囲まれて収容された気体透過性管体
に、加圧された状態で未反応の前記反応気体及び前記生成物を流通させる工程と、
　前記反応気体を密封した状態で、前記反応容器で生成された前記生成物を前記気体透過
性管体に排出する工程と、
　を有することを特徴とする気液反応装置の気液分離方法。
【請求項１０】
　請求項９記載の気液反応装置の気液分離方法において、
　前記収容体の内部を真空吸引する吸引工程を有することを特徴とする気液反応装置の気
液分離方法。
【請求項１１】
　請求項１０記載の気液反応装置の気液分離方法において、
　前記収容体の内部の気圧を計測する工程と、
　計測した気圧に基づいて前記真空吸引の駆動を制御する工程とを有することを特徴とす
る気液反応装置の気液分離方法。
【請求項１２】
　請求項９から１１のいずれか一項に記載の気液反応装置の気液分離方法において、
　前記気体透過性管体は、前記収容体の内部で螺旋状に巻回されて配置されることを特徴
とする気液反応装置の気液分離方法。
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【請求項１３】
　請求項９から１２のいずれか一項に記載の気液反応装置の気液分離方法において、
　前記液体材料と前記反応気体とを、前記反応容器内に連続的に供給して反応させること
を特徴とする気液反応装置の気液分離方法。
【請求項１４】
　請求項９から１２のいずれか一項に記載の気液反応装置の気液分離方法において、
　前記液体材料と前記反応気体とを、密閉された前記反応容器内に間欠的に供給して反応
させることを特徴とする気液反応装置の気液分離方法。
【請求項１５】
　請求項９から１２のいずれか一項に記載の気液反応装置の気液分離方法において、
　前記反応気体を、前記反応容器内に供給して密封し、
　前記液体材料を、前記反応容器内に連続的に供給して前記反応気体と反応させることを
特徴とする気液反応装置の気液分離方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、気液反応装置及びその気液分離方法に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　液体原料と反応ガスを混合し、化学反応により所定の生成物を得る気液反応装置及びそ
の反応方法として、反応容器内に原料液と反応ガスとを投入し、密閉加温することにより
反応ガスを原料液に溶解させて、容器内を所定時間撹拌するバッチ式プロセスを用いるも
のが知られている。ところが、上記のバッチ式プロセスを用いた場合には、生産量を増や
すために比較的大きな容量の反応容器を使用するため、容器内の均一混合や温度調整が困
難であり、選択性の高い反応制御を行うことが容易ではない。
【０００３】
　そこで、近年では、比較的小さな断面積を有する流路内に原料溶液と反応ガスとを流通
させながら種々の化学反応を起こさせるフロープロセスの気液反応装置が注目されている
。この種の気液反応装置では、混合・加熱・反応等を行う化学反応領域部と、これらを連
通させる流路とが設けられており、原料液と反応ガスとを供給することにより、所定の化
学反応が実行されるように構成されている。このように、フロー型の気液反応装置を用い
た場合には、選択性の高い反応制御を行って高純度の生成物を得ることができる。加えて
、フロー型の気液反応装置は、一般に反応領域の容量がバッチ式よりも小さいため、温度
等の化学反応条件の精密制御が可能となり、一酸化炭素や弗素、水素に代表される危険性
の高いガス種を反応ガスとして高圧下で使用する場合でも、爆発等のリスクを低減できる
。
【０００４】
　例えば、特許文献１には、フロー型の気液反応装置を用い、微小流路中で反応基質溶液
と弗素を含む反応ガスとを流通させることにより直接弗素化する方法が開示されている。
この技術では、化学反応を効率的に行えるとともに、高い除熱効率を達成できるため、発
熱反応を伴う合成反応を安全に行える点、収率向上が期待できる点及び取扱性が容易な点
から特に注目されている。
　また、特許文献２には、微小流路内への反応ガス導入部を複数有する気液反応装置を用
いることにより、気液混相流での反応を効率的に行う技術が開示されている。
【０００５】
　これらの気液反応装置では、気液反応工程の後に、気液分離工程、生成液に含まれる溶
存ガス（反応ガス）の分離工程及び生成物の濃縮工程が通常行われる。気液分離工程とは
、気体状の未反応ガスと液体状の生成液の混合群（二相流）を気相と液相とに二相分離す
る工程である。溶存ガス分離工程とは、大気圧より大きな圧力下で気体と液体とを接触さ
せた場合、反応ガス圧に応じた飽和溶解量に相当する反応ガスが生成液中に溶存しており
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、この生成液中に溶存する反応ガスを分離・除去する工程である。溶存ガス分離工程では
、反応圧力から大気圧に圧力解放する方法、冷却により溶存ガスを再揮発化する方法、超
音波脱気、ヘリウム脱気、減圧脱気等を用いた脱気装置を用いる方法等が採られる。濃縮
工程とは、溶媒中の生成物濃度を上げる工程であり、減圧蒸留器（エバポレータ）で濃縮
させる方法、特定成分のみを液液抽出法や固液抽出法を用いて分離・濃縮する方法、カラ
ム分取で濃縮する方法が知られている。
【特許文献１】特表２００１－５２１８１６号公報
【特許文献２】特開２００７－１０５６６８号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、上述したような従来技術には、以下のような問題が存在する。
　上記の技術では、後工程である気液分離工程、溶存ガス分離工程及び濃縮工程をそれぞ
れ個別に行っているため、多数の装置とその制御、並びに操作工数を要し生産性に劣ると
いう問題があった。
　特に、上記濃縮工程は、高圧下反応後に圧力解放するため、生成液及び未反応ガスが自
有する流体圧力が無駄になるという問題があった。
【０００７】
　本発明は、以上のような点を考慮してなされたもので、反応工程後の後工程を効率的に
行える気液反応装置及びその気液分離方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　上記の目的を達成するために本発明は、以下の構成を採用している。
　本発明の気液反応装置は、加圧下で反応基質を含む液体材料と反応気体とが反応して生
成物が生成される反応容器を有する気液反応装置であって、気体透過性材料で形成され、
加圧された状態で未反応の前記反応気体及び前記生成物が流通する気体透過性管体と、前
記気体透過性管体の周囲を囲んで内部に収容する収容体と、前記反応容器と前記気体透過
性管体との間に設けられ、前記反応気体を密封した状態で、前記反応容器で生成された前
記生成物を前記気体透過性管体に排出する生成物排出装置と、を有することを特徴とする
ものである。
　上記構成においては、前記生成物排出装置は、内部に液溜空間を有し、天部において第
１排出管を介して前記反応容器と接続され、底部において第２排出管を介して前記気体透
過性管体と接続される液溜部と、前記第２排出管を開閉するバルブと、前記液溜空間に溜
められた前記生成物の液面の位置を計測する液面計と、前記液面の位置が所定位置に達し
たときに前記バルブを開き、前記液面の位置が所定位置に達していないときに前記バルブ
を閉じるように制御する排出制御器と、を備える構成を好適に採用できる。
【０００９】
　また、上記の気液反応装置においては、前記収容体の内部を真空吸引する吸引装置を有
する構成も好適に採用できる。
　これにより、本発明では、収容体の内部に透過した気体を効果的に排除できるとともに
、気体透過性管体の内部と外部との圧力差が大きくなり、圧力解放効果により生成物に含
まれる溶存ガスや溶媒を効率的に排除することができる。
【００１０】
　また、上記の気液反応装置においては、前記収容体の内部の気圧を計測する計測装置と
、前記計測装置の計測結果に基づいて前記吸引装置の駆動を制御する制御装置とを有する
構成も好適に採用できる。
　これにより、本発明では、収容体の内部に透過した気体の量が多くなり気圧が大きくな
ったことを迅速に検知して、真空吸引による気体除去を円滑に行うことが可能になる。
【００１１】
　また、上記の気液反応装置においては、前記気体透過性管体が、前記収容体の内部で螺
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旋状に巻回されて配置される構成を好適に採用できる。
　これにより、本発明では、気体透過性管体の内部から外部に気体を透過させる長さを大
きくすることができ、より効果的な気体除去を実現できる。
【００１２】
　また、上記の気液反応装置においては、前記液体材料と前記反応気体とを加圧下で反応
させる反応容器を有し、前記液体材料と前記反応気体とが、前記反応容器内に連続的に供
給されて反応する構成を好適に採用できる。
　これにより、本発明では、いわゆるフロー式気液反応処理を実施する際に、反応工程後
の後工程を効率的に行うことが可能になる。
【００１３】
　また、上記の気液反応装置においては、前記液体材料と前記反応気体とを加圧下で反応
させる反応容器を有し、前記液体材料と前記反応気体とが、密閉された前記反応容器内に
間欠的に供給されて反応する構成を好適に採用できる。
　これにより、本発明では、いわゆるバッチ式気液反応処理を実施する際に、反応工程後
の後工程を効率的に行うことが可能になる。
【００１４】
　また、上記の気液反応装置においては、前記液体材料と前記反応気体とを加圧下で反応
させる反応容器を有し、前記反応気体が前記反応容器内に供給されて密封され、前記液体
材料が、前記反応容器内に連続的に供給されて前記反応気体と反応する構成を好適に採用
できる。
　これにより、本発明では、いわゆる気体封入式気液反応処理を実施する際に、反応工程
後の後工程を効率的に行うことが可能になる。
【００１５】
　一方、本発明の気液反応装置の気液分離方法は、反応容器内で加圧されて、反応基質を
含む液体材料と反応気体とが反応して生成物が生成される気液反応装置の気液分離方法で
あって、気体透過性材料で形成され、収容体の内部に周囲を囲まれて収容された気体透過
性管体に、加圧された状態で未反応の前記反応気体及び前記生成物を流通させる工程と、
前記反応気体を密封した状態で、前記反応容器で生成された前記生成物を前記気体透過性
管体に排出する工程と、を有することを特徴とするものである。

【００１６】
　また、上記の気液反応装置の気液分離方法においては、収容体の内部を真空吸引する吸
引工程を有する手順も好適に採用できる。
　これにより、本発明では、収容体の内部に透過した気体を効果的に排除できるとともに
、気体透過性管体の内部と外部との圧力差が大きくなり、圧力解放効果により生成物に含
まれる溶存ガスや溶媒を効率的に排除することができる。
【００１７】
　また、上記の気液反応装置の気液分離方法においては、前記収容体の内部の気圧を計測
する工程と、計測した気圧に基づいて前記真空吸引の駆動を制御する工程とを有する手順
も好適に採用できる。
　これにより、本発明では、収容体の内部に透過した気体の量が多くなり気圧が大きくな
ったことを迅速に検知して、真空吸引による気体除去を円滑に行うことが可能になる。
【００１８】
　また、上記の気液反応装置の気液分離方法においては、前記気体透過性管体が、前記収
容体の内部で螺旋状に巻回されて配置される構成を好適に採用できる。
　これにより、本発明では、気体透過性管体の内部から外部に気体を透過させる長さを大
きくすることができ、より効果的な気体除去を実現できる。
【００１９】
　また、上記の気液反応装置の気液分離方法においては、前記液体材料と前記反応気体と
を、前記反応容器内に連続的に供給して反応させる手順も好適に採用できる。
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　これにより、本発明では、いわゆるフロー式気液反応処理を実施する際に、反応工程後
の後工程を効率的に行うことが可能になる。
【００２０】
　また、上記の気液反応装置の気液分離方法においては、前記液体材料と前記反応気体と
を、密閉された前記反応容器内に間欠的に供給して反応させる手順も好適に採用できる。
　これにより、本発明では、いわゆるバッチ式気液反応処理を実施する際に、反応工程後
の後工程を効率的に行うことが可能になる。
【００２１】
　また、上記の気液反応装置の気液分離方法においては、前記反応気体を、前記反応容器
内に供給して密封し、前記液体材料を、前記反応容器内に連続的に供給して前記反応気体
と反応させる手順も好適に採用できる。
　これにより、本発明では、いわゆる気体封入式気液反応処理を実施する際に、反応工程
後の後工程を効率的に行うことが可能になる。
【発明の効果】
【００２２】
　本発明では、生成物に溶存する反応気体及び未反応の気体、さらには生成物に含まれる
溶媒が、気液反応で得られた圧力と気体透過性管体の外部との圧力差により気体透過性管
体を透過することで気体と液体とを分離できる。そのため、本発明では、後工程として気
液分離工程、溶存気体分離工程、生成物濃縮工程をそれぞれ個別に設ける必要がなくなり
、反応工程後の後工程を効率的に行うことができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２３】
　以下、本発明の気液反応装置及びその気液分離方法の実施の形態を、図１ないし図５を
参照して説明する。
　なお、以下の説明に用いる各図面では、各部材を認識可能な大きさとするため、各部材
の縮尺を適宜変更している。
【００２４】
（第１実施形態）
　図１は、本発明に係る気液反応装置の概略的な構成図である。
　この図に示す気液反応装置１は、内部に反応空間１１を有する反応管（反応容器）１０
、原料供給装置（液体材料供給装置）２０、ガス供給装置（気体供給装置）３０、後処理
器６０、貯留槽５０を主体に構成されている。
【００２５】
　反応管１０は、水平方向に沿って配置され、反応に用いる試薬、反応基質等に対する耐
食性及び耐圧性に基づき、ステンレス、真鍮、フッ素系材料、ガラス、塩化ビニール、ポ
リカーボネイト等から選択された材料で形成されており、堅牢性を考慮してステンレスや
真鍮が好適に用いられる。反応管１０の大きさ（内径）については、特段の制限はないが
、０．００５～１０００ｍｍの範囲内のものが好適に用いられる。反応管１０の容量につ
いても同様に、特段の制限はないが、０．００１～１Ｌの範囲内が好ましく、０．０１～
０．２Ｌの範囲内がより好ましい。反応管１０の外壁には、温度測定用熱電対、加温用ヒ
ータ、断熱材（いずれも図示せず）が設けられており、反応管１０の温度は、熱電対の測
定結果に基づいて加温用ヒータの作動を制御する制御器（図示せず）によって制御される
。反応管１０の反応空間１１で反応・生成された生成物は、排出管４４を介して後処理器
６０に排出される。
【００２６】
　原料供給装置２０は、反応管１０の反応空間１１に対して、原料として反応基質を含む
液体材料を供給するものであって、原料貯留槽２１、送液装置２２、逆止弁２３を有して
いる。原料貯留槽２１に貯留された液体材料（原料）は、ポンプ等で構成される送液装置
２２により、反応管１０の一端側（図１では左側）に接続された送液管２４を介して反応
管１０の反応空間１１に供給される。
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【００２７】
　ガス供給装置３０は、反応管１０の反応空間１１に対して、反応ガス（反応気体）を供
給するものであって、ガスボンベ３１、流量制御機器３２、逆止弁３３、圧力計３４、リ
リーフ弁３５を有している。ガスボンベ３１に貯蔵された反応ガスは、流量制御機器３２
によって流量制御された後に、逆止弁３３、圧力計３４、リリーフ弁３５及び反応管１０
の一端側（図１では左側）に接続された導入管３６を介して反応管１０の反応空間１１に
供給される。
【００２８】
　図２は、後処理器６０の概略構成図である。
　後処理器６０は、中空管（気体透過性管体）６１、圧力容器（収容体）６２、排出管４
７、圧力容器６２内のガス（気体）を排出する排出管６３、電磁弁６４、圧力センサ（計
測装置）６５、制御装置６６を主体に構成されている。
【００２９】
　中空管６１は、排出管４４と接続され螺旋状に巻回して配置され、気体及び液体蒸気を
透過（通過）させることが可能な細孔を有する気体透過性材料で、さらに耐薬品性、耐圧
性に優れた可撓性材料で形成されている。これらの条件に適した材料としては、例えばセ
ラミック、ポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）、フッ素化エチレンプロピレン（Ｆ
ＥＰ）、ポリクロロトリフルオロエチレン（ＰＣＴＦＥ）、ポリフッ化ビニリデン（ＰＶ
ＤＦ）、シリコンチューブ、Teflon（デュポン社、登録商標）ＡＦ（TeflonＡＦ）等が挙
げられる。
【００３０】
　圧力容器６２は、中空管６１の周囲を囲んで内部に収容するものである。排出管４７は
、後処理器６０で後処理された生成物を貯留槽５０に排出するものであり、中空管６１と
貯留槽５０との間に設けられている（図１参照）。排出管６３は、圧力容器６２に接続さ
れ、圧力容器６２内のガス（気体）を排出するものである。電磁弁６４は、排出管６３の
中途に介装され、当該排出管６３を開閉するものである。圧力センサ６５は、圧力容器６
２内の気圧を計測するものであって、計測結果は制御装置６６に出力する構成となってい
る。制御装置６６は、圧力センサ６５が出力した気圧に基づいて電磁弁６４の開閉を制御
する。
【００３１】
　上記の気液反応装置１を適用可能な合成反応としては、特に制限はなく、既知の高圧下
気液合成反応、または大気圧下気液合成反応に用いることができる。
　例えば、ラジカルカルボニル化反応、オレフィンのヒドロホルミル化反応、直接フッ素
化反応、酸素酸化反応（アルコールからアルデヒドを得る反応、アルケンからエポキシを
得る反応、光一重項酸素酸化反応、エステルのα位酸化反応など）、水素化反応（オレフ
ィンの水素化反応、カルボニル化合物の水素化反応、シアノ基の水素化反応など）、アル
カンの光ハロゲン化反応、Heckカルボニル化反応に対して適用可能である。特に、ラジカ
ルカルボニル化反応、オレフィンのヒドロホルミル化反応、直接フッ素化反応、Heckカル
ボニル化反応に対して好適であり、Heckカルボニル化反応に対しては最適である。
【００３２】
　本実施形態では、反応基質を反応させる際に、触媒を用いてもよいし、使用しなくても
よい。触媒を用いる場合には均一系触媒が好適に用いられ、特に周期律表第４～１２族の
元素（金属）及びランタノイドから選ばれる元素（金属）の少なくとも一種を含有するも
のが用いられる。また、触媒は、周期律表第４～１２族の元素（金属）及びランタノイド
から選ばれる触媒金属以外の金属の少なくとも一種を含有するものであってもよい。さら
に、触媒としては、ハロゲンを含むものであってもよい。
　これらの触媒は、通常、反応基質を含む液体成分中に含有されて反応管１０に供給され
る。触媒の使用量としては、特に制限はないが、反応基質に対して有効成分量として０．
１ppm以上、特に１ppm以上、１０％以下、特に１％以下とすることが好ましい。
【００３３】
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　また、本実施形態においては、反応基質を反応させる際に、溶媒を用いてもよいし、反
応基質自体を溶媒と同等量用いて反応を行ってもよい。溶媒を用いる場合には、反応基質
を溶解させて反応管１０に供給してもよいし、反応基質とは別に供給してもよい。
　溶媒としては、水、有機溶媒、イオン液体（イオン性液体、イオン性流体、常温融解塩
とも称される）、液体の無機化合物等の１種または２種以上を用いることができる。有機
溶媒としては、ヘキサン等の脂肪族系炭化水素、ベンゼン、トルエン、キシレン等の芳香
族炭化水素、アセトン、ジエチルケトン、メチルエチルケトン等のケトン類、ブチルアル
デヒドなどのアルデヒド類、ジエチルエーテル、ジブチルエーテル、ジイソブチルエーテ
ル、テトラヒドロフラン、ジオキサン等のエーテル類、酢酸エチル、酢酸ブチル、ジ－ｎ
－オクチルフタレート等のエステル類、トリエチルアミン、ピロリジン、ピペリジンなど
のアミン類、ジメチルホルムアミド等のアミド類、ジメチルスルホキシド等のスルホキシ
ド類、メタノール、エタノール、プロパノール、イソプロパノール等のアルコール類、エ
チレングリコール、プロパンジオール、ブタンジオール等のジオール類、アセトニトリル
等のニトリル類、ピリジン等の複素芳香族化合物、四塩化炭素、クロロホルム、ジクロロ
メタン、ジクロエタン等のハロゲン溶媒、酢酸、蟻酸等のカルボン酸類、スルホン酸類、
フロリナート（登録商標）等のフッ素系不活性液体が挙げられ、これらの２種以上の任意
の割合の混合溶媒を用いることもできる。液体の無機化合物としては、硫酸、リン酸、亜
リン酸等のリン酸類、硝酸、過酸化水素水等が挙げられる。溶媒としては、中でも、水系
溶媒と有機溶媒が好ましく、更に好ましくは芳香族炭化水素、炭化水素類やアルコール類
が好ましく、特に芳香族炭化水素が好適である。
　溶媒を用いる場合には、その使用量に制限はなく、用いる反応基質の濃度が溶媒１リッ
トルに対して通常０．００１モル以上、好ましくは０．０２モル以上、さらに好ましくは
０．１モル以上で、２０モル以下、好ましくは１０モル以下、さらに好ましくは５モル以
下となるような量の溶媒を用いることが好ましい。溶媒の量が上記の範囲よりも多いと生
産性が低下し少ないと触媒あるいは反応基質を溶解させてしまう点で不利となる。
【００３４】
　反応ガス（反応気体）としては、酸素、オゾン、水素、フッ素、塩素、一酸化炭素、二
酸化炭素、二酸化硫黄、塩化水素ガス、アンモニアガス、メタン、エタン、プロパン、エ
チレンガス、アセチレンガス等が挙げられ、酸素は一重項酸素及び三重項酸素が挙げられ
る。また、これらの混合ガス、あるいはこれらの反応ガスと他の気体との混合ガスを用い
てもよい。
　気体成分中の反応ガスの濃度については、特に制限はないが、体積割合で０．０１～１
００％の範囲から選択され、好ましくは０．１％以上、より好ましくは５％以上で、特に
好ましくは１０％以上である。反応ガスの濃度が上記範囲よりも低いと十分な反応効率を
得ることが困難である。
【００３５】
　次に、上記の気液反応装置１を用いて生成物（合成物）を生成する手順について説明す
る。
　まず、流量制御機器３２を用いて反応管１０内のガス圧を所望値αＭＰａに制御する。
このとき、反応管１０内の反応空間１１におけるガス圧は、圧力計３４で計測されており
、反応空間１１におけるガス圧がαＭＰａよりも低下した場合には流量制御機器３２を用
い、ガス圧がαＭＰａとなるように反応ガスを補填する。補填間隔としては、経時的また
は間欠的に行うことができる。
【００３６】
　そして、反応管１０内のガス圧が安定したら送液装置２２を作動させ、原料貯留槽２１
から原料液を所望の流速（ＶｍＬ／ｍｉｎ）で送液管２４を介して反応管１０内に流入さ
せる。
　反応空間１１に原料液が供給されると、反応ガスと原料液に含まれる反応基質とが反応
することにより、反応ガス及び原料液（反応基質）の供給量に応じて生成物（生成液）が
生成され、流体圧力を有した状態で未反応ガスとともに排出管４４を介して後処理器６０
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に向けて排出される。
【００３７】
　生成物及び未反応ガスが排出管４４を介して後処理器６０の中空管６１に達すると、中
空管６１の外部の圧力容器６２内は略大気圧であり、生成物及び未反応ガスは流体圧力を
有していることから、中空管６１の内外での圧力差によって未反応ガスは、気体透過性を
有する中空管６１の管壁を透過して圧力容器６２内に流出する。また、生成物に溶存する
反応ガス及び生成物の溶媒も自有する流体圧力に応じて蒸気化され、中空管６１の管壁を
透過して圧力容器６２内に流出する。
【００３８】
　図３は、反応ガスとして一酸化炭素を用い、溶媒としてトルエンを用いたときに、生成
物が有する流体圧力と、ガス回収量との関係の一例を示す図である。
　この図に示されるように、生成物が自有する流体圧力が大きいほど、ガス回収量も大き
くなる。すなわち、高い流体圧力を有した状態で生成物及び未反応ガスを後処理器６０に
導入することにより、より効果的にガスを流出・回収することができる。
　中空管６１において、未反応ガス、溶存ガス、溶媒等の各種気体が流出した後の生成物
は、排出管４７を介して貯留槽５０に排出・貯溜される。
【００３９】
　一方、圧力容器６２内に流出した各種気体（未反応ガス、溶存ガス、溶媒蒸気）は、制
御装置６６の制御により電磁弁６４が開かれることにより、排出管６３を介して排出・回
収される。上記各種気体の排出方法としては、圧力容器６２内の気圧が所定の閾値を超え
たことを圧力センサ６５が検知し、その結果を制御装置６６に出力したときに電磁弁６４
を開く方式、一定の間隔で電磁弁６４の開閉を繰り返す方式等、各種選択可能である。
【００４０】
　以上説明したように、本実施の形態では、気液反応における未反応ガス、生成物の溶存
ガス及び溶媒、蒸気等の気体が気体透過性を有する中空管６１の管壁を透過して流出する
ため、後工程として気液分離工程、溶存気体分離工程、生成物濃縮工程をそれぞれ個別に
設ける必要がなくなり、反応工程後の後工程を効率的に行うことができるとともに、装置
点数とその制御、並びに操作工数を低減することができ生産性の向上に寄与できる。また
、本実施形態では、気液反応で得られた圧力を有した状態で未反応ガス及び生成物を中空
管６１に導入するため、これらが自有する流体圧力を効率的に利用することで、圧力付与
手段を別途設ける必要がなくなり、装置の小型化、低価格化に寄与できる。
【００４１】
　また、本実施形態では、中空管６１を圧力容器６２内で螺旋状に巻回しているため、限
られた設置エリアに対しても上記各種気体の流出する時間・距離を大きく確保することが
可能になり、より効果的な気体除去を実現できる。また、本実施形態では、圧力容器６２
内の気圧を計測した結果に応じて圧力容器６２内の気体を排出できるため、圧力容器６２
内の気圧を一定値以下に維持することができ、安全性を高めることもできる。
【００４２】
（第２実施形態）
　続いて、気液反応装置１の第２実施形態について、図４を参照して説明する。
　この図において、図１乃至図３に示す第１実施形態の構成要素と同一の要素については
同一符号を付し、その説明を省略する。
　上記第１実施形態では、反応ガス及び原料液の双方が連続的に供給されて反応するフロ
ー式気液反応プロセスを例示したが、第２実施形態では、反応ガスを反応管１０等で密封
し、原料液を連続的に供給する気体封入式気液反応プロセスについて説明する。
　第２実施形態では、反応ガスを密封した状態で生成物を排出する生成物排出装置が設け
られる点で第１実施形態と異なっており、他の構成は第１実施形態と同様であるため、以
下、この点について説明する。
【００４３】
　図４に示す気液反応装置１は、反応管１０の下流側に反応ガスを密封した状態で生成物
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を排出する生成物排出装置４０が設けられている。
　生成物排出装置４０は、液溜部４１、バルブ４２を有している。液溜部４１は、内部に
液溜空間４５を有しており、反応管１０とは排出管４４で接続されている。反応管１０に
おいて原料と反応ガスとの反応で生じた生成物は、排出管４４を介してこの液溜空間４５
に溜められる。また液溜部４１の底部には、排出管４７が接続されている。排出管４７の
内部は、液溜部４１の底部に液溜空間４５に開口して設けられた排出孔４６によって液溜
空間４５と連通している。排出管４７には、上記バルブ４２が設けられており、液溜部４
１に溜められた生成物は、バルブ４２が開状態のときに、排出孔４６から排出管４７を介
して上述した後処理器６０に導入される。
【００４４】
　上記反応管１０の反応空間１１及びこの反応空間１１と排出管４４の内部を介して連通
する液溜部４１の液溜空間４５は、バルブ４２を閉状態とすることにより、排出管４４の
内部も含めて密封状態に維持される。
【００４５】
　また、液溜部４１には、液面計４８が設けられている。液面計４８は、光や超音波を用
いて液溜空間４５に溜められた生成物の液面の位置（液位）を計測するものであり、液面
の位置が所定位置に達したときにＯＮ信号を排出制御器４９に出力し、液面の位置が所定
位置よりも低下しているときにＯＦＦ信号を排出制御器４９に出力する。排出制御器４９
は、液面計４８の出力に応じてバルブ４２の開閉を制御する。
　他の構成は、上記第１実施形態と同様である。
【００４６】
　上記の気液反応装置１を用いて生成物（合成物）を生成する際には、液溜部４１に生成
物が溜まっていない状態で反応ガスを反応管１０の反応空間１１に供給した場合、反応ガ
スが排出管４４から液溜空間４５に流入し、排出孔４６を介して排出管４７から流出して
しまうことから、生成物の生成に際しては、まず、バルブ４２を閉じる。ここで、送液管
２４及び導入管３６には、それぞれ逆止弁２３、３３が設けられており、反応空間１１の
流体が送液管２４及び導入管３６を逆流することが阻止され、また排出管４７もバルブ４
２によって閉じていることから、反応空間１１及び液溜空間４５（及び排出管４４の内部
）は密封状態となる。
【００４７】
　そして、流量制御機器３２を用いて反応管１０内のガス圧を所望値αＭＰａに制御した
後に、反応空間１１に原料液が供給されると、反応ガスと原料液に含まれる反応基質とが
反応することにより、原料液（反応基質）の供給量に応じて生成物（生成液）が生成され
、排出管４４を介して液溜部４１に排出される。
【００４８】
　液溜部４１における液溜部４１に溜まった生成物の液位（液面の位置）が所定位置に達
して十分に生成物が液溜部４１に溜まったかどうか、すなわち、排出孔４６から生成物が
流出しない程度に液溜部４１の底部に生成物が溜まったかどうかは液面系４８がモニター
しており、液位が所定位置に達していないときにはＯＦＦ信号を排出制御器４９に出力し
、液位が所定位置に達しているときにはＯＮ信号を排出制御器４９に出力する。排出制御
器４９は、液面系４８の出力に応じてバルブ４２の開閉を制御する。すなわち、排出制御
器４９は、ＯＦＦ信号が出力されている間はバルブ４２の閉状態を維持し、ＯＮ信号が出
力されるとバルブ４２を開く。これにより、液溜部４１に溜まった生成物は、排出孔４６
から排出される。
【００４９】
　このとき、排出孔４６は生成物に覆われており、液溜空間４５において反応ガスが存在
する空間は、生成物の液面より上方に形成され、反応ガスは排出孔４６から流出すること
なく密封される。そのため、上記気液反応装置１においては、反応ガスは密封された状態
で、生成物のみが排出されることになる。
　そして、排出孔４６から排出された生成物は、排出管４７を介して後処理器６０に導入
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され、上述した気体除去が行われる。
【００５０】
　このように、本実施形態では、反応管１０の反応空間１１及び液溜部４１の液溜空間４
５を密封状態に維持しつつ、液溜部４１の生成物を排出するため、反応ガスの消費量を必
要最低限に抑制しつつ所定量の生成物を得ることが可能になる。そのため、本実施形態で
は、気液反応により生成物を得る工業プロセスに、上述した気液反応装置１及び気液反応
方法を適用することにより、反応ガスの浪費を大幅に抑制することが可能になり、反応に
用いる化学品のコストを低減することができる。
　また、このような気体密封式の気液反応装置１においても、上述した後処理器６０を用
いて各種気体を除去するため、反応工程後の後工程の効率化と、反応ガスの浪費抑制との
双方を実現することができる。
【００５１】
（第３実施形態）
　続いて、気液反応装置１の第３実施形態について、図５を参照して説明する。
　この図において、図１乃至図３に示す第１実施形態の構成要素と同一の要素については
同一符号を付し、その説明を省略する。
　第３実施形態では、第１実施形態に対して後処理器６０の構成が異なっており、他の構
成は第１実施形態と同様であるため、以下、この点について説明する。
【００５２】
　図５に示すように、本実施形態の後処理器６０には、制御装置６６の制御の下、排出管
６３を介して圧力容器６２の内部を真空吸引する吸引装置６７が設けられている。
　上記構成の気液反応装置１では、上記第１実施形態と同様の作用・効果が得られること
に加えて、圧力容器６２内部の各種気体を迅速に回収できるとともに、中空管６１の内部
と外部との圧力差をより大きくできるため、図３の関係図で示したように、気体の回収量
を大きくすることができる。
【００５３】
　以上、添付図面を参照しながら本発明に係る好適な実施形態について説明したが、本発
明は係る例に限定されないことは言うまでもない。上述した例において示した各構成部材
の諸形状や組み合わせ等は一例であって、本発明の主旨から逸脱しない範囲において設計
要求等に基づき種々変更可能である。
【００５４】
　例えば、上記実施形態では、フロー式及び気体密封（封入）式の気液反応装置について
説明したが、これ以外にも、反応容器内に原料液と反応ガスとを投入し、密閉加温するこ
とにより反応ガスを原料液に溶解させて、容器内を所定時間撹拌するバッチ式の気液反応
装置にも同様に適用可能である。
【００５５】
　上述した貯留槽５０は、通常大気圧下とするが、貯留槽５０内を加圧して溶存ガスの気
相再移動を抑制する構成としてもよい。また、貯留槽５０を反応管１０内のガス圧αより
も低いβとし、その差圧により溶存ガスを気相に再移動させることにより、未反応ガスを
回収する構成とすることも可能である。

【００５６】
　また、上述した液面計、リリーフ弁、逆止弁については、必要に応じて用いればよく、
個々に省略することも可能である。
　反応管１０内のガス圧については、通常一定値αで制御されるが、実施する気液反応の
化学特性に応じて気液反応中にα値を変動させてもよい。
【００５７】
　また、第２実施形態では、気液反応後に反応管１０内に封入された反応ガスを回収する
目的で反応管１０または液溜部４１に連結された切替バルブを設置し、気液反応後に当該
切替バルブを介して反応管１０内に滞留する未反応ガスを回収する構成としてもよい。
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【００５８】
　また、気液反応後に回収された生成液については、生成物を分離後に溶媒を再利用する
構成としてもよい。
　上記実施形態における気液反応で用いる反応ガスについては、圧力及び温度の制御によ
り超臨界状態（超臨界流体）であってもよい。
【図面の簡単な説明】
【００５９】
【図１】本発明の実施の形態を示す図であって、気液反応装置の概略的な構成図である。
【図２】気液反応装置における後処理器の概略的な構成図である。
【図３】流体圧力とガス回収量との関係を示す図である。
【図４】第２実施形態に係る気液反応装置の概略的な構成図である。
【図５】第３実施形態に係る後処理器の概略的な構成図である。
【符号の説明】
【００６０】
　１…気液反応装置、　１０…反応管（反応容器）、　１１…反応空間、　１５…予備反
応管（予備反応装置）、　２０…原料供給装置（液体材料供給装置）、　３０…ガス供給
装置（気体供給装置）、　４０…生成物排出装置（排出装置）、　４１…液溜部、　６０
…後処理器、　６１…中空管（気体透過性管体）、　６２…圧力容器（収容体）、　６５
…圧力センサ（計測装置）、　６６…制御装置

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】
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