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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　昇華性物質を含有する固体混合物から、昇華性物質を減圧下で精製する装置であって、
　昇華槽と、前記昇華槽を収容して前記昇華槽内の前記固体混合物を加熱する加熱装置と
、前記昇華槽内に挿入して設けられ、不活性ガスを前記昇華槽内に吸入させるためのガス
吸入管とを有する昇華ユニットと、
　前記昇華槽と連通させて設けた結晶析出槽と、前記析出槽内に設けた結晶析出管と、前
記析出管の上端側から前記析出管内に挿入して設け、前記析出管内に冷媒及び熱媒を導入
して流通させる冷媒・熱媒導入管と、前記析出槽の下端部に連結して設けた結晶受器とを
有し、前記析出管内に冷媒を流通させると共に、前記昇華槽内で発生した昇華蒸気を前記
吸入管から吸入した不活性ガスと一緒に前記析出槽内に導入させて前記蒸気を前記析出管
の外壁面に結晶として付着させた後、前記析出管内の冷媒を熱媒と交換して前記付着した
結晶を前記熱媒の熱により前記外壁面から剥離させ、前記受器に落下させて回収する結晶
析出ユニットとを備え、
　前記加熱装置は、マイクロ波加熱装置で構成され、
　前記吸入管は、管の先端に複数本に分岐した分岐ノズルを有し、
　前記受器は、熱媒を流通させるジャケットを有している
ことを特徴とする昇華性物質の精製装置。
【請求項２】
　前記析出管は、上部側から下端部に向けて次第に縮径するテーパーが付与されているこ
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とを特徴とする請求項１に記載の昇華性物質の精製装置。
【請求項３】
　前記冷媒・熱媒導入管は、管の先端を前記析出管の略中央部ないし中央部より上部側に
位置させるように配置して設けてあることを特徴とする請求項１に記載の昇華性物質の精
製装置。
【請求項４】
　前記結晶析出ユニットは複数基備え、当該各ユニットは、下流側の前記ユニットの前記
析出槽を上流側の前記ユニットの前記結晶受器と連通させて配置されていることを特徴と
する請求項１に記載の昇華性物質の精製装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、昇華性物質を含有する固体混合物から、昇華性物質を分離精製する装置に関
する。さらに詳しくは、特に昇華性物質を含有する固体混合物から、昇華性物質のみを、
その特性（昇華性）を利用して、他の固体混合物から精密に分離精製し、工業的製造にも
対応できる昇華性物質の精製装置に関する。
【背景技術】
【０００２】
　昇華性物質を精製する手段として、昇華精製法が知られているが、特に近年、電子材料
や化学触媒などの先端産業分野で固体混合物を取扱うことが多くなり、その精製法が一層
注目されるようになってきた。具体的な材料としては、例えば、有機ＥＬ素材，液晶，フ
ォトレジスト，配位化合物触媒などがある。
【０００３】
　従来から、昇華法は分離精製手段として知られているが、工業的な規模での大量処理に
適した方法は多くない。
【０００４】
　従来の昇華法による分離精製法として、例えば、特開２００４－１４１７７７号公報、
特開２００６－９５３５０号公報に記載の技術が挙げられる。これらの技術による方法は
、原料蒸気を冷風と共に混合し、フィルター上に昇華性物質を析出させた後、エアーにて
逆洗し、析出結晶を剥離させて回収するものである（例えば、特許文献１、２参照）。し
かし、これらの方法は、フィルターの閉塞や大量処理困難などの問題があり、工業的観点
からは必ずしも満足し得ないものであった。
【０００５】
　そこで、本発明者らは、上記問題を解消すべく研究，実験を行なった結果、本発明に先
行して、特開２００９－１０６９１７号公報に記載の技術（以下、「先行技術」という）
を開発した。
【０００６】
　上記先行技術は、昇華性物質を含有する固体混合物を昇華槽に仕込み、真空ポンプを用
いて全系内を減圧し、昇華槽の外周に設けたジャケットに熱媒を流して加熱し、昇華槽で
発生した昇華蒸気を、外部から吸引した不活性ガスと共に導入管を経由して、析出槽に導
入する。そして、析出槽内にあって内部に冷媒が循環した析出管の外壁周面に結晶を析出
させて、付着した結晶を自然剥離、または析出管内の冷媒を熱媒に交換することにより熱
により熱剥離させ、直下の結晶回収受器に落下させて回収するように構成したものである
（特許文献３参照）。
【０００７】
　先行技術によれば、上述したフィルターの閉塞等の問題は解消することができる。しか
し、先行技術によっても、昇華速度や純度等において工業的観点から未だ満足し得ない点
があり、改良を加えるべき余地が残されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
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【０００８】
【特許文献１】特開２００４－１４１７７７号公報
【特許文献２】特開２００６－９５３５０号公報
【特許文献３】特開２００９－１０６９１７号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００９】
　本発明は上記のような実情に鑑み、先行技術を基にして、先行技術の有する特長的技術
はそのまま活用し、工業的製造を考慮し、昇華速度を先行技術よりさらに高めると共に付
着結晶の熱剥離を容易にし、かつ、高純度の結晶を得ることができる昇華性物質の精製装
置を提供することを目的とするものである。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　上記目的を達成するため、本発明者は、さらに研究、実験を繰返して行なった結果、そ
の発明を完成したので、ここに開示する。
【００１１】
　即ち、本発明のうち、１つの発明（第１の発明）は、昇華性物質を含有する固体混合物
から、昇華性物質を減圧下で精製する装置であって、
　昇華槽と、前記昇華槽を収容して前記昇華槽内の前記固体混合物を加熱する加熱装置と
、前記昇華槽内に挿入して設けられ、不活性ガスを前記昇華槽内に吸入させるためのガス
吸入管とを有する昇華ユニットと、
　前記昇華槽と連通させて設けた結晶析出槽と、前記析出槽内に設けた結晶析出管と、前
記析出管の上端側から前記析出管内に挿入して設け、前記析出管内に冷媒及び熱媒を導入
して流通させる冷媒・熱媒導入管と、前記析出槽の下端部に連結して設けた結晶受器とを
有し、前記析出管内に冷媒を流通させると共に、前記昇華槽内で発生した昇華蒸気を前記
吸入管から吸入した不活性ガスと一緒に前記析出槽内に導入させて前記蒸気を前記析出管
の外壁面に結晶として付着させた後、前記析出管内の冷媒を熱媒と交換して前記付着した
結晶を熱剥離させ、前記受器に落下させて回収する結晶析出ユニットとを備え、
　前記加熱装置は、マイクロ波加熱装置で構成され、
　前記吸入管は、管の先端に複数本に分岐した分岐ノズルを有し、
　前記受器は、所要時に熱媒を流通させるジャケットを有していることを特徴とする。
【００１２】
　本発明の他の１つの発明（第２の発明）は、第１の発明の昇華性物質の精製装置におい
て、前記析出管は、上部側から下端部側に向けて次第に縮径するテーパーが付与されてい
ることを特徴とする。
【００１３】
　本発明の他の１つの発明（第３の発明）は、前記昇華性物質の精製装置において、前記
冷媒・熱媒導入管は、管の先端を前記析出管の略中央部ないし中央部より上部側に位置さ
せるように配置して設けてあることを特徴とする。
【００１４】
　本発明の他の１つの発明（第４の発明）は、前記昇華性物質の精製装置において、前記
結晶析出ユニットは複数基備え、当該各ユニットは、下流側の前記ユニットの前記析出槽
を上流側（昇華ユニットに近い方の側）の前記ユニットの前記結晶受器と連通させて配置
されていることを特徴とする。
【００１５】
　なお、本発明において、「熱媒」とは、加熱用の流体を意味する用語として使用されて
いる。また、「テーパー」の用語は、直線状に縮径する形状及び任意のカーブを付して縮
径する形状等を含む概念として用いられている。要は、上部側から上端部側に向けて次第
に縮径する全ての形状を含むものである。
【発明の効果】
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【００１６】
　本発明によれば、次のような作用効果を奏する。
（１）加熱装置としてマイクロ波加熱装置を採用したので、昇華槽内の原料（固体混合物
）全体を平均して加熱できるので、昇華速度を向上できる。また、吸入管は、管の先端に
複数本に分岐した分岐ノズルを有する構成を採用したので、キャリアーガス（不活性ガス
）を平均的に分散して吸入するので昇華速度を速くすることができる。したがって、上記
両者の相乗作用により、昇華速度を効率よく向上して処理量を増大し、工業化に際して有
利になる。
（２）第２の発明によれば、結晶析出管は上部側から下端部側に向けて縮径からテーパー
構成になっているので、析出管に付着した結晶が容易に剥離して固体のまま結晶受器に回
収できる。したがって、この受器から昇華操作が連続して行うことが可能になる。
（３）第３の発明によれば、結晶析出管の上部側に厚く付着した結晶が上部側からすばや
く熱剥離して、付着結晶を固体のまま結晶受器に落下して回収される。
（４）第４の発明によれば、昇華の操作回数を増やして製品結晶の純度を効率良く高める
ことができる。
（５）上記のように、本発明によれば、昇華速度を向上すると共に製品結晶の純度を高め
、工業的な規模での大量処理に適応可能な昇華性物質の精製装置を提供することができる
。
【図面の簡単な説明】
【００１７】
【図１】本発明の一実施形態の昇華性物質の精製装置の全体のフローを概略的に示す系統
図である。
【図２】図１の前記精製装置の使用状態及び作用を示す説明図である。
【図３】前記精製装置に採用した冷媒及び熱媒の回路図の一例を概略的に示す説明図であ
る。
【発明を実施するための形態】
【００１８】
　以下、図面を参照して本発明の昇華性物質の精製装置の実施形態の一例について説明す
る。なお、以下に説明する実施形態は、特許請求の範囲に記載された本発明の内容を限定
するものではない。また、以下に説明される構成の全てが、本発明の必須要件であるとは
限らない。
【００１９】
　図１ないし図３は本発明の一実施形態を示す。
【００２０】
　図１ないし図３に示すように、本実施形態の昇華性物質の精製装置は、昇華ユニット１
と、第１の結晶析出ユニット２と、第２の結晶析出ユニット３と、真空ポンプＰと、冷媒
供給循環装置４と、熱媒供給循環装置５とを備える。また、本実施形態では第２の結晶析
出ユニットに隣接して設けたコールドトラップ６を備える。
【００２１】
　昇華ユニット１は、昇華槽１０と、マイクロ波加熱装置１１と、ガス吸入管１２とを備
える。昇華槽１０は加熱装置１１のキャビネット１１ａ内に収容して設置される。昇華槽
１０は、槽１０の上端部から突出させて設けた原料仕込部１３を備える。仕込部１３は上
端に仕入口１３ａを有していると共に中間部には開閉バルブ１４を備える。
【００２２】
　原料となる昇華性物質を含有する固体混合物Ｘ（図２参照）は仕込部１３から昇華槽１
０内に投入されて槽１０内に仕込まれる。槽１０内に仕込まれた固体混合物Ｘは、加熱装
置１１により加熱される。これより、混合物Ｘ中の昇華性物質を昇華させる。
【００２３】
　ガス吸入管１２は、管１２ａを昇華槽１０内に気密を保持して挿入して設けてある。ガ
ス吸入管１２は、管１２ａの先端に複数本に分岐した分岐ノズル１２ｂを有している。本
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実施形態の分岐ノズル１２ｂは三方（３本）に分岐したノズルで構成されているが、ノズ
ル１２ｂの分岐本数は任意に増減可能である。
【００２４】
　ガス吸入管１２の上端部は、図示しないがガス供給部と管路１５により流量調整弁１６
を介在して接続されている。これにより、不活性ガス１７は弁１６により流量を調整され
、分岐ノズル１２ｂで平均的に分散されて昇華槽１０内に吸入される。
【００２５】
　第１の結晶析出ユニット２は、昇華ユニット１と隣接させて配置されている。前記析出
ユニット２は、結晶析出槽２０と、結晶析出管２１と、冷媒・熱媒導入管２２と、結晶受
器２３とを備える。析出槽２０は導入管２４を介して昇華槽１０と連通して配設されてい
る。
【００２６】
　前記析出管２１は、気密性を保持して析出槽２０内に挿入して、槽２０内に設けてある
。析出管２１は、上部側から下端部側に向けて次第に縮径するテーパーが付与されている
。析出管２１は、突出上端部に流体出口２５を有している。
【００２７】
　前記冷媒・熱媒導入管２２は、気密性を保持して析出管２１の上端側から析出管２１内
に挿入して設けてある。前記導入管２２は、冷媒及び熱媒を所要時に選択的に析出管２１
内に導入して析出管２１内を流通させ、析出管２１を冷却及び加熱するものである。
【００２８】
　前記冷媒・熱媒導入管２２は、管の先端２２ａを析出管２１内の略中央部ないし中央部
より上部側に位置させるように配置して設けてある。即ち、導入管２２は、導入管２２の
析出管２１への挿入部位の長さを短く調節して設けてある。これにより、析出管２１内に
熱媒を導入して析出管２１を加熱する際に、析出管２１の上部側の方が管２１の下部側に
比べて高温に加熱される。
【００２９】
　前記結晶受器２３は、析出槽２０の下端部に着脱可能に連結して設けてある。受器２３
の下端部には、開閉バルブ２６を有する流出管２７が設けてある。また、結晶受器２３は
、受器２３の外周面を包囲させて設け、所要時に熱媒を流通させるジャケット２８を有し
ている。前記ジャケット２８は流体入口及び流体出口（それぞれ符号省略）を有している
。
【００３０】
　本実施形態の析出槽２０は、槽２０の外周面を包囲させて設け、所要時に熱媒を流通さ
せるジャケット２９を有している。前記ジャケット２９は流体入口及び流体出口（いずれ
も符号省略）を有している。
【００３１】
　第２の結晶析出ユニット３は、第１の結晶析出ユニット２と隣接させて配置されている
。第３の前記ユニット３は、第２の前記ユニット２と同様に構成されている。
【００３２】
　即ち、第２の結晶析出ユニット３は、結晶析出槽３０と、結晶析出管３１と、冷媒・熱
媒導入管３２と、結晶受器３３とを備える。析出槽３０は第１の結晶析出ユニット２の前
記結晶受器２３と導入管３４を介して連通して配設されている。
【００３３】
　析出管３１は、前記析出管２１と同様に析出槽３０内に挿入して、槽３０内に設けてあ
る。析出管３１は、前記と同様に、上部側から下端部側に向けて次第に縮径するテーパー
が付与されている。析出管３１は、突出上端部に流体出口３５を有している。
【００３４】
　冷媒・熱媒導入管３２は、前記導入管２２と同様の手段により、析出管３１の上端部か
ら管３１内に挿入して設けてある。導入管３２は前記導入管２２と同様に冷媒及び熱媒を
選択的に析出管３１内に導入して管内を流通させ、析出管３１を冷却及び加熱するもので
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ある。
【００３５】
　前記冷媒・熱媒導入管３２は、前記導入管２２と同様に管の先端３２ａの析出管３１内
に対する位置を調整して設けてある。
【００３６】
　結晶受器３３は、析出槽３０の下端部に着脱可能に設けてある。受器３３は、下端部に
開閉バルブ３６を有する流出管３７を有している。また、受器３３及び析出槽３０は、前
記受器２３及び析出槽２０と同様に、外周面を包囲させて設けたジャケット３８及び３９
を備える。
【００３７】
　前記コールドトラップ６は、接続管６１を有し、この接続管６１を第２の結晶析出ユニ
ット２の結晶受器３３に設けた導入管６０と接続させ、受器３３と連通させて配置されて
いる。前記トラップ６は、外周面を包囲させて設け、冷媒を流通させてトラップ６を冷却
するためのジャケット６２を備える。前記ジャケット６２は流通入口及び流体出口（いず
れも符号省略）を有している。
【００３８】
　前記トラップ６の下端部には、開閉バルブ６３を有する流出管６４が設けてある。また
、トラップ６の上端部には吸引口管６５を備え、この口管６５を管路６６によりポンプＰ
と接続させてある。上記により、ポンプＰを稼動することにより、全系内、即ち、本実施
形態では昇華槽１０内，析出槽２０内，受器２３内，析出槽３０内，受器３３内，及びト
ラップ６内を減圧して真空状態（減圧状態）にする。
【００３９】
　なお、前記トラップ６は、昇華蒸気が受器３３から仮に流出した際に、これを捕集して
、外部へ排出されるのを防止するために設けたものである。このトラップ６は所望に応じ
て設けるもので、省略することも可能である。トラップ６を省略する場合には、受器３３
の導入管６０をポンプＰと接続する。
【００４０】
　冷媒供給循環装置４は、図３に示すように、ハウジング４０内に、図示しないが、冷媒
用の貯槽，冷却ないし冷凍機，温度調整用のヒータ，ポンプ，コンプレッサー、及び温度
制御手段等を備えている。また、循環装置４は、吐出口４１及び戻り口４２を備え、貯槽
内の冷媒を前記ポンプ等により吐出口４１から送給し、戻り口４２から貯槽内へ戻して循
環させるように構成されている。
　前記循環装置４は、流体輸送用の管路Ｌ１，Ｌ２により第１及び第２の結晶析出ユニッ
ト２及び３と接続されている。これにより、貯槽内の冷媒を管路を通して前記両ユニット
２，３に導入し、所定部を流通させて循環させるように構成されている。前記管路の所定
部には、管路（流通路）を開閉する弁が介装して設けてある。この点については、追って
さらに説明する。なお、前記トラップ６にも冷媒を導入し、流通させて循環させる。
【００４１】
　熱媒供給循環装置は、図３に示すように、ハウジング５０内に、図示しないが熱媒用の
貯槽，加熱器，温度調整の冷却器，ポンプ、及び温度制御手段等を備えている。また、前
記循環装置５は、吐出口５１及び戻り口５２を備え、貯槽内の熱媒を前記ポンプにより吐
出口５１から送給し、戻り口５２から貯槽内へ戻して循環させるように構成されている。
　前記循環装置５は、流体輸送用の管路Ｌ３，Ｌ４により第１及び第２の結晶析出ユニッ
ト２及び３と接続されている。これにより、貯槽内の熱媒を管路を通って前記両ユニット
に導入し、所定部を流通させて循環させるように構成されている。前記管路の所定部には
、管路（流通路）を開閉する弁が介装して設けてある。この点については追ってさらに説
明する。
【００４２】
　本実施形態の昇華性物質の精製装置は上記構成を具備している。次に本実施形態の操作
方法の一例及び作用等について説明する。
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【００４３】
　マイクロ波加熱装置１１のキャビネット内に設置されている昇華槽１０内に原料となる
昇華物質を含有する固体混合物Ｘを仕込む。真空ポンプＰを稼動して装置内、即ち、昇華
槽１０，析出槽２０，受器２３，析出槽３０，受器３３，及びトラップ６内を減圧して真
空状態にする。
　マイクロ波加熱装置により昇華槽の内容物（混合物Ｘ）を加熱する。昇華槽内の温度は
、目的結晶物（昇華性物質）の融点に対して３～５℃程度下の温度に調整する。融点温度
以上になると昇華槽内の固体混合物が溶解して液状になり、目的の結晶物が昇華し難くな
る。
【００４４】
　循環装置４で冷媒を設定温度に調整しておく。管路中の弁Ｂ１，Ｂ２，Ｂ３，Ｂ４，Ｂ

５を開け、弁Ｂ６，Ｂ７，Ｂ８，Ｂ９を閉じる。この状態で循環装置を稼動し、析出槽２
０内の析出管２１、及び析出槽３０の析出管３１に、温度調整した冷媒を流通させて冷却
する。
【００４５】
　上記冷媒の流れ工程を図３を参照して具体的に説明する。循環装置４のポンプを稼動す
ると、装置４で温度調整されている冷媒は、吐出口４１から送給され、管路を通って導入
管２２から第１の析出管２１内に導入される。この析出管２１内に導入された冷媒は、管
２１内を流れて（流通して）流体出口２５から流出し、管路を通って導入管３２から第２
の析出管３１内に導入される。この析出管３１内に導入された冷媒は、管３１内を流れて
（流通して）流体出口３５から流出し、管路を通って戻り口４２から装置４の貯槽に戻る
。このように、冷媒は前記管路を通って循環する。これにより、析出管２１及び３１は冷
却される。
【００４６】
　なお、図３には図示してないが、上記冷媒の流れの工程において、装置４の吐出口４１
から送給される冷媒をトラップ６のジャケット６２内に導入して流通させ、トラップを冷
却させるように構成する。上記冷媒の導入手段としては、例えば、吐出口４１から送給さ
れる冷媒の一部を分岐管路を介してジャケット６２へ分流して導入し、或いは、戻り口４
２から装置４の貯槽へ戻る途中において、上記戻り冷媒を迂回させてジャケット６２に導
入するように構成する等により行なうことができる。
【００４７】
　循環装置５で熱媒を設定温度に調整しておく。管路中の弁Ｂ１０，Ｂ１６を開け、弁Ｂ

１１，Ｂ１２，Ｂ１３，Ｂ１４，Ｂ１５を閉じる。この状態で循環装置５を稼動し、第１
のユニット２の析出槽２０のジャケット２０及び第２のユニット３の析出槽３０のジャケ
ット３９に熱媒を流通させて加温する。この目的は、析出槽２０及び３０に結晶が析出槽
２０及び３０に付着するのを防止するためである。
【００４８】
　上記熱媒の流れ工程を具体的に説明する。循環装置５のポンプを稼動すると、貯槽内の
温度調整された熱媒は、吐出口５１から送給され、管路を通って第１のユニット２の析出
槽のジャケット２９の流体入口からジャケット内に導入される。この熱媒は、ジャケット
２９を流れて（流通して）ジャケット２９の流体出口から流出し、管路を通って第２のユ
ニット３の析出槽３０のジャケット３９の流体入口からジャケットに導入される。この熱
媒はジャケット３９内を流れて（流通して）流体出口から流出し、管路を通って戻り口５
２から装置５の貯槽内に戻る。このように、熱媒は前記経路を通って循環する。これによ
り、ジャケット２９及び３９は加温ないし加熱される。
【００４９】
　一方、上記と同時に昇華槽１０に挿入したガス吸入管１２から不活性ガスを、流量調整
弁１６で流量を調整しながら昇華槽１０内に吸入（吸引）させる。このように、前記不活
性ガスを分岐ノズル１２ｂで平均的に分散して吸入するので、昇華速度を速くすることが
できる。また、上述したように、加熱装置としてマイクロ波加熱装置を採用したので、昇
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華槽内の原料（固体混合物）は全体的に平均して加熱されるので、昇華速度を向上できる
。したがって、上記両者の相乗作用により、昇華速度を効率よく向上し、工業的な規模で
の大量処理に適応可能になる。
【００５０】
　上記により、昇華槽の原料（前記固体混合物Ｘ）中の目的物質は昇華し、この昇華蒸気
は不活性ガスと共に導入管２４を通って、第１ユニット２の第１の析出槽２０内に導入さ
れる。そして、図２に示すように、時間の経過につれて、目的の物質は槽２０内の第１の
析出槽２０の外壁面（外壁周面）に結晶Ｘ１として凝縮付着してくる。また、前記昇華蒸
気の一部は導入管３４を通って第２のユニット３の第２の析出槽３０内にも導入され、槽
３０の第２の析出管３１の外壁面（外壁周面）にも少量ではあるが結晶Ｘ１となって付着
する。通常では、第２の析出管３１に付着した結晶は第１の析出管２１に付着した結晶よ
り純度は良い。
【００５１】
　上記のように、昇華槽１０で発生した昇華蒸気の大部分は、第１の析出管２１の外壁面
に結晶Ｘ１で析出し、結晶層が厚くなるにつれて、一部は自然に剥離し、直下の結晶受器
２３内に固体のまま落下する。析出管２１は、上部側から下端部側に向けて先細となるテ
ーパーが付与されているので、運転中でも結晶は剥離して落下し易くなっている。
【００５２】
　昇華槽１０に仕込んだ原料の固体混合物Ｘ中の昇華性物質が概ね昇華したのを待って、
第１のユニット２の析出管２１内の冷媒を熱媒に換えて、析出管の外壁面に付着した結晶
Ｘ１を熱剥離させ、下部（直下）の結晶受器２３に落下させて結晶のまま回収する。
【００５３】
　上記操作は例えば次のように行う。弁Ｂ６，Ｂ８，Ｂ１１を開け、弁Ｂ３，Ｂ４，Ｂ１

０，Ｂ１２，Ｂ１６を閉じる。この状態で循環装置５のポンプを稼動すると、吐出口５１
から送給される熱媒は、管路を通って導入管２２から第１の析出管２１内に導入される。
この導入管内に導入された熱媒は、管２１内を流通して流体出口２５から流出し、管路を
通って戻り口５２から装置の貯槽に戻る。このように、熱媒は前記経路を通って循環する
。これにより、析出管２１は加熱される。
【００５４】
　上記のように析出管２１が加熱されると、管２１の外壁面に付着した結晶は熱剥離して
落下し、受器に回収される。この場合において、析出管２１内に挿入した導入管２２は、
管の先端を析出槽２２の略中央部ないし中央部より上部側に位置させるように配置して設
けてあるので、析出管２１は上部側の方が下半部側に比べて高温に加熱される。また、析
出管は上記したように先細のテーパー構成になっている。したがって、上記両者の構成に
よる相乗作用によって、付着結晶は上部側から熱剥離し易く、結晶の自重により短時間で
スムーズに受器に落下する。
【００５５】
　そして、前記受器２３に落下した結晶が目的とする純度に達している場合は、第１及び
第２の結晶受器２３及び３３のジャケット２８，３８に熱媒を流通して循環し、熱剥離さ
せて、結晶のまま両受器２３，３３から回収することができる。前記両ジャケット２８，
３８へ熱媒を循環させる操作は、管路中に設けた弁のうち、所定部位の弁を開閉操作して
行う。
【００５６】
　また、前記両受器２３，３３に落下した結晶を融点以上に加熱して液体にし、両受器の
流出管２７，３７から流出して回収することもできる。通常は、液体で回収する方が多く
なると思われる。前記結晶を液体化する場合には、結晶の融点以上に加熱した熱媒を前記
両ジャケット２８，３８に導入して循環させることにより行える。
　なお、両受器に落下させた結晶を、結晶のまま回収する場合には、例えば両受器２３，
３３を両析出槽２０，３０から取り外して行う。
【００５７】
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　一方、前記第１の結晶受器２３に落下させた結晶の純度が目的とする純度に達していな
い場合は、昇華操作を続行する。即ち、昇華槽１０を目的の結晶の融点温度より３～５℃
程度低い温度に加温すると共に第１の析出管２１及び第１の析出槽２０のジャケット２８
に前記温度の熱媒を導入して流通し、循環させて加熱する。また、第２の析出管３１には
冷媒を導入して流通し、循環させて冷却し、昇華操作を続行する。
【００５８】
　上記操作によって、第１の結晶受器２３内の結晶は昇華して蒸気となり、導入管３４を
通って、第２のユニット３の析出槽３０内へ導入され、析出管３１の外壁面に結晶となっ
て付着する。第１の受器２３内の結晶が概ね全て昇華し、前記析出管３１の外壁面に付着
した後、前記析出管３１内の冷媒を熱媒に交換して、付着結晶を熱剥離して第２のユニッ
ト３の結晶受器３３に落下させて回収する。
【００５９】
　上記操作においては、第２の結晶析出ユニット３が昇華装置として機能する。即ち、昇
華装置を多段（２段）でシリーズに接続した構成になる。なお、本実施形態では、結晶析
出ユニットを２基（２セット）接続して設けた例を開示したが、その基数は所望に応じて
任意に増加することができる。結晶析出ユニットを増加する場合には、増加する各結晶析
出ユニットは、下流側の前記ユニットの析出槽を上流側（昇華ユニットに近い方の側）の
結晶析出ユニットの結晶受器と連通させて配置する。結晶析出ユニットの増加により、昇
華装置兼用の結晶析出装置の段数が増加することになる。
【００６０】
　なお、上記した冷媒及び熱媒の管路の回路構成は一例として開示したもので、上記以外
の回路構成に任意に変更可能なこと勿論である。
【００６１】
（試験例）
　次に本実施形態の昇華性物質の精製装置を用いて実施した試験例及びその試験結果を示
す。
【００６２】
＜使用装置の寸法等＞
　　昇華槽　　　：外径１３０ｍｍ×長さ３００ｍｍ
　　両結晶析出槽：外径１３０ｍｍ×長さ５００ｍｍ
　　両結晶析出管：管の上部側の外径５０ｍｍ、管の下端部の外径２０ｍｍ×長さ４５０
ｍｍ
　　両結晶受器　：外径１３０ｍｍ×長さ３００ｍｍ
　なお、ガス吸入管は、管の先端に３本（三方）に分岐した分岐ノズルを有する構成のガ
ス吸入管を使用。
　また、両結晶析出管の上端側から前記析出管内に挿入して設けた両冷媒・熱媒導入管は
、管の先端を前記析出管の中央部より上部側に位置させるように配置して設けた。
＜測定方法＞
　昇華性物質を含む原料の固体混合物、及び昇華精製した目的物の分析は、非極性充填剤
でコーティングしたキャピラリーガスクロマトグラフィーによって行った。
　　カラム寸法：内径０．２５ｍｍ×長さ３０ｍ
　　測定条件　：注入温度１５０℃、カラム入口温度１５０℃、オーブン温度２００℃、
検出器温度２５０℃
【００６３】
＜試験の実施方法及び試験結果＞
　第１及び第２の結晶析出ユニットの両結晶析出槽内に設けた両結晶析出管内に冷媒を導
入流通して循環させ、両析出管内の温度が－１０℃前後になるように十分冷却した。
【００６４】
　昇華槽にナフタレン１００ｇｒとハイドロキノン１０ｇｒ（いずれも研究用試薬）の固
体混合物を仕込み、真空ポンプを稼動し、ガス吸入管を通して、流量調整弁により流量を
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，両結晶受器内，及びトラップ内を５０ｍｍＨｇ～１５０Ｈｇの真空とする。また、昇華
槽内の温度が７５℃～７７℃程度になるように加熱装置の加熱温度を設定して、昇華槽を
加熱した。
【００６５】
　昇華槽で発生した昇華蒸気は吸入ガスと共に導入管を通って第２のユニットの析出槽内
に導入され、前記析出槽内の析出管の外壁面に結晶として付着し、時間の経過に伴って付
着結晶層が次第に厚くなった。付着した結晶は針状又は板状であった。
【００６６】
　付着した結晶層の厚さが増すにつれて、付着した結晶の一部が剥離し、下部（直下）に
設けた結晶受器に落下した。約４時間でナフタレンが大部分昇華し、昇華結晶が前記析出
管の外壁面と前記受器に回収された。
【００６７】
　真空ポンプと熱媒供給循環装置のポンプはそのまま運転（稼動）して、前記析出管内に
流通する冷媒を熱媒に交換した。３～５分後に析出管の外壁面に付着した結晶は全て剥離
（熱剥離）して下部の前記受器に落下し、操作中に自然剥離して落下した結晶と一緒にな
って全て前記受器に回収された。
　前記受器に回収された結晶純度は９５％であった。
【００６８】
　前記受器のジャケットに７４～７７℃の熱媒を導入し、流通させて循環させ、第２の結
晶析出ユニットの結晶析出管には－２０℃の冷媒を導入し、流通させて循環させ、昇華操
作を続行した。
【００６９】
　約８時間昇華操作を続けて、第１のユニットの前記受器内の結晶の大部分を第２のユニ
ットの前記析出管の外壁面に付着させた。昇華操作中に付着結晶の一部は前記析出管の下
部の結晶受器に落下した。
【００７０】
　第２のユニットの前記析出管内の冷媒を熱媒に交換して、付着結晶を熱剥離させて前記
結晶受器に落下回収し、結晶純度を測定したところ、純度は１００％であった。
【００７１】
　なお、上記した実施形態は一例として開示したもので、本発明は上記の実施形態に限定
されるものではなく、特許請求の範囲に記載の技術思想を越脱しない範囲内において任意
に変更可能なものである。
【符号の説明】
【００７２】
１　　　昇華ユニット
２　　　第１の結晶析出ユニット
３　　　第２の結晶析出ユニット
１０　　昇華槽
１１　　マイクロ波加熱装置
１２　　ガス吸入管
１７　　不活性ガス
２０，３０　　結晶析出槽
２１，３１　　結晶析出管
２２，３２　　冷媒・熱媒導入管
２３，３３　　結晶受器
２８，２９，３８，３９　　ジャケット
Ｘ　　　固体混合物
Ｘ１　　結晶　　　



(11) JP 5668988 B2 2015.2.12

【図１】 【図２】

【図３】



(12) JP 5668988 B2 2015.2.12

10

フロントページの続き

    審査官  神田　和輝

(56)参考文献  特開昭４９－０４８６２６（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００３－１４４９０７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００９－１０６９１７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２０１１－１３２０９１（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｂ０１Ｄ　　　１／００－８／００


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

