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研究成果の概要（和文）：気液反応では接触させるべき気体の体積が液体よりも格段に大きい場合が多い。この
ような反応を通常のマイクロリアクタで実施すると接触効率が低下したり、極端に長い流路を必要とするなどの
問題が生じる。本研究ではマイクロリアクタと撹拌槽から成る反応システムがこのような反応系に有効に適用で
きることを示したほか、マイクロ流路における気液間物質移動のシミュレーション技術の開発も行った。

研究成果の概要（英文）：In many gas-liquid reactions, volume of the gas phase required for the 
reaction is much larger than the  volume of the liquid phase.  When the gas phase volume fraction is
 large, the mass transfer efficiency in the microchannel cannot be high, and thus long channels must
 be used.  This study showed that such class of reactions can be conveniently carried out using a 
reactor system consisting of a microreactor and a stirred tank.  Also a numerical technique to 
calculate mass transfer behavior in microchannel was developed.

研究分野：反応工学

キーワード： マイクロ流路　スラグ流　気液反応　ガス吸収　計算流体力学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
マイクロリアクタは従来型反応器に比べ
て原料の接触効率を向上できるため、各種の
反応の収率を向上できることが知られてい
る。特に、液液反応、気液反応のような多相
系の反応に適用した場合には、界面間の物質
移動が促進され、反応速度を向上できる場合
がある。現在までに多くの応用事例や解析結
果が発表されている。一方で、マイクロリア
クタの実用化研究を進める中で、気液反応を
実施する際に長い流路が必要となること、処
理量増大のためには多数の流路を並列化（い
わゆるナンバリングアップ）させる必要があ
り、装置コストが大きくなるなどの問題点が
浮かび上がってきている。さらに、気体の密
度が液体よりも格段に小さいため、マイクロ
リアクタ内で気液反応を行う場合には、液に
対して数倍の体積の気体を供給し、接触させ
る必要がある。これは、図１に示すように液
体と接触しない気相部分が増大することを
意味しており、接触効率が低下するほか、長
い流路を使わねばならないという問題も生
じる。 
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図１：気液流量比による接触状態の変化 
 我々は産業界で使われている撹拌槽型反
応器とマイクロリアクタの特性を精査し、こ
れらを融合した反応システムの着想に至っ
た。これは図２に示すように撹拌槽型反応器
とマイクロリアクタを組み合わせた形式と
なっており、反応時間が長くとも使用する流
路を極端に長くする必要が無い。撹拌槽型反
応器を使用しているので、処理量もある程度
までは大きくできる。また、既設のバッチ反
応器にマイクロリアクタを付加すれば実現
できる形式なので導入コストを抑制できる。 
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図２：バッチ-マイクロ融合型反応システム 
このバッチ-マイクロ融合型反応システム
は、気相を大量に消費するような反応系にお
いても容易に活用できると考えられる。 

 
２．研究の目的 
 本研究では、液体に比べて大きな体積のガ
スを接触させる必要がある反応に特に着目
し、そのような反応に提案装置を適用した場

合の特性を明らかにすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究の目的を達成するため、以下 3つの
項目について調査を行った。 
（１）マイクロ流路における物質移動速度の
実験的調査 
マイクロ流路におけるガス吸収速度は、そ
の他の装置に比べて迅速に進行することが
知られている。しかし、マイクロ流路が微細
であるため、その吸収速度を直接測定するこ
とは困難である。そこで提案装置を使って多
様な条件でガス吸収速度を測定し、マイクロ
流路の操作条件とガス吸収速度の関係を明
らかにすることとした。 
（２）スラグ流におけるガス吸収速度の数値
解析技術の開発 
ガス吸収速度と実験条件との関係は実験
によって明らかにできるが、その挙動の詳細
を知るためには、流れと物質移動の関係を調
査する必要がある。微細空間での流動と拡散
の関係を考察するための情報を実験で獲得
することは困難であり、数値シミュレーショ
ンによる解析が適している。しかし移動する
界面を通じて物質移動が生じる現象を数値
計算することは容易ではない。そこで、本研
究では汎用シミュレーションソフトで活用
できるガス吸収モデルを開発することを目
的とした。 
（３）具体的な反応を通じた装置性能の評価 
具体的な気液反応を取り上げて、提案装置
でこれを実施し、装置性能を評価することと
した。 
 
４．研究成果 
（１）マイクロ流路における物質移動速度の
実験的調査 
 マイクロ流路に気体と液体を、適切な条件
で導入するとスラグ流と呼ばれる流動状態
が生じる。スラグ流は、気体と液体が交互に
流れる状態を指す。スラグ流における気液物
質移動速度を測定した研究は過去にも多く
発表されているが、知見が統一されていない
のが現状である。それらの研究では、流路サ
イズと各相の流量が、物質移動速度に与える
影響に着目して整理されている。しかし現実
には、流路サイズや流量が同条件であっても、
合流部の大きさ、形状、壁面のぬれ性などに
よって発生するスラグ長さが大きく変化す
る。当然ながらスラグ長さは気液接触効率さ
らには物質移動速度に大きな影響を及ぼす
ため、このような整理の方法では一般的に活
用できる知見を得ることは出来ない。本研究
では、スラグ流におけるスラグ長さと物質移
動速度の関係に着目してデータの整理を行
うこととした。 
 実験で用いた装置の概形は図２の通りで
ある。例として空気中の酸素の水への吸収速
度に着目した。実験では、水と空気の合流部
には内径 1.5 mm または 2.5 mm の T 字型ポリ



プロピレン製コネクタを用いた。マイクロ流
路としては内径 1.0 mm の PTFE チューブを用
いた。蒸留水 1000 mL と撹拌子の入った三角
フラスコを 20℃の恒温槽内のマルチスター
ラー上に静置したのち、撹拌速度 1000 rpm
で撹拌した。その後、窒素ガスを用いてバブ
リングし水中の溶存酸素を除去した。空気流
量および水の循環流量を 5 - 25 mL/min の範
囲で調整してマイクロ流路に供給した。それ
ぞれの流量条件において、チューブ長さを変
化させて酸素濃度の経時変化を測定し、解析
を行った。 
 測定結果の経時変化から装置全体の物質
移動係数を容易に計算することが出来る。マ
イクロ流路の長さを変化させて、物質移動速
度を測定した結果を図３に示す。 

 
図３：マイクロ流路の長さが装置全体の物質
移動速度に与える影響(合流部内径 1.5mm、気
液体積流量比=1:1、流量は気体と液体の合計
流量) 
 
図３の傾きは、マイクロ流路の物質移動速度
への寄与を表している。この傾きを解析する
ことによってマイクロ流路のみの物質移動
容量係数を求めた。さらに合流部を変化させ
て異なる長さのスラグ流を発生させ、物質移
動容量係数の測定を試みた。その結果、図４
に示すように、マイクロ流路におけるスラグ
長さと物質移動容量係数の関係を明らかに
することに成功した。 
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図４：気液スラグ 1対の長さとマイクロ流路
の容量係数の関係（合流部の大きさを変化さ
せて測定、気液体積流量比=1:1、気体と液体
の合計流量=30mL/min） 
 
（２）スラグ流におけるガス吸収速度の数値

解析技術の開発 
 スラグ流の数値解析に関する研究に取り
組んでいる研究者は多いが、流動状態が物質
移動に与える影響を調査した例は少なく、ほ
とんどが流動状態のみのシミュレーション
をテーマとした研究である。物質移動に関す
る計算では、直線的な流路を形状を変えずに
下流に向かって移動するスラグをラグラン
ジュ的に追跡した場合を想定して計算が行
われている。実際には気液スラグ流は屈曲し
た流路を通過して変形する場合が多いが、直
線流路を想定した計算のみが行われてきた
のは、移動・変形する界面を通じた物質移動
のシミュレーションが難しいためである。 
 我々の研究グループでは、変形する界面を
通じた物質移動速度を計算するためのモデ
ル化に取り組んできた実績を有している。本
研究において、それを発展させ気液スラグ流
における物質移動速度を計算することを試
みた。 
 汎用流体シミュレーションソフトとして、
Ansys 社の Fluent を使用し、物質移動モデル
をユーザー定義関数として組み込んだ。直線
的な流路を想定し、入口からは気相と液相が
交互に侵入するものとして、スラグが発生す
る合流部の挙動は計算の対象から除外した。
これにより所定の長さのスラグについての
シミュレーションが可能となる。例として純
酸素と水が接触し、酸素が吸収される場合の
物質移動に着目した。問題をより単純にする
ため空気ではなく純酸素を取り上げ、気相側
の物質移動の影響を無視できる条件とした。
当研究室で開発したモデルには１つの実験
パラメータが存在するが、この値は、（１）
の実験結果から推定した。 

 
図５：スラグ長さと流量がマイクロ流路の容
量係数に与える影響の計算結果 
 
 内径 0.5mmの流路を流れるスラグに着目し
た。スラグ流の平均流量を 10～40 mL/min、
スラグ長さを 1.0～3.0mm と変化させ容量係
数をシミュレーションで求めた結果を図5に
示す。スラグが長くなるにつれて容量係数が
減少する傾向が見られた。また、流量の増大
に伴って容量係数が増大することが示され



た。これは実験結果とも一致する傾向であり、
実際の現象をうまく表現しているといえる。
スラグが長くなることで容量係数が減少す
る原因は比界面積が増大する点にある。流量
変化が流動状態に与える影響を図６に示す。
流量が増大することによってスラグ内の循
環速度が大きくなり表面更新速度は増大す
る効果があるが、この図では、速度が増大す
るとガススラグの表面に液膜が生じるよう
になることが示されている。実験においても
流量を増大させることでガススラグの表面
の液膜がより厚くなるとの報告があるが、そ
の知見とも合致する計算結果が得られた。 

 

(a) 流量 10mL/min 

 

(b)流量 40 mL/min 
図６：気液スラグ長さがいずれも 2.0 mm
の場合の流動状態（上段：相分布（赤色が
酸素、青色が水）、下段：流線） 
 
スラグ流において物質移動速度が増大する
メカニズムは、スラグ内で流体が循環する
ことによって界面での表面更新が促進され
ることであると考えられている。この樹幹
流を特性づける指標としてターンオーバー
数が提唱されている。ターンオーバー数と
は単位時間あたりのスラグ内の流体の回転
数として定義される。流路径や流量を変化
させて容量係数を計算した結果をターンオ
ーバー数で整理した結果を図７に示す。 
 

 
図７：容量係数とターンオーバー数の関係 
 
 流路径およびスラグ流量が変化すると容
量係数が大きく変化するが、ターンオーバ
ー数を用いるといずれも１つの曲線状のデ
ータとして整理することができた。 

以上、マイクロ流路中を移動するスラグ
流におけるガス吸収挙動を数値計算によっ
て解析することを可能とする技術を開発す
ることができた。 
（３）具体的な反応を通じた装置性能の評価 
 具体的な反応として溶媒中の有機物を酸
素ガスで酸化する具体的な反応を例にとり、
提案法の有効性を検証した。実験装置図を図
８に示す。撹拌槽型反応装置として丸底フラ
スコを使用し、外部循環のマイクロリアクタ
として長さ 2m、内径 2mm の PFA チューブを用
いた。マスフローによって流量を 12mL/min
に調節された純酸素ガスをマイクロ流路に
供給した。フラスコには溶媒とともに約
5vol%の溶質を仕込み、触媒を添加した。フ
ラスコ内のスラリーは小型ダイアフラムポ
ンプを使って抜き出され、30mL/mi の流量で
マイクロ流路に供給した。フラスコ内伸すラ
リーは30分毎にサンプリングを行い、GC-FID
を用いて生成物組成の測定を行った。 

 

図８：装置性能評価実験で用いた実験装置
の概要（マイクロ流路で観察されたスラグ
流の写真も示した） 

 

図９：提案システムと回分式撹拌槽型反応器
の比較 
 
反応実験の結果を図９に示す。比較のため、
同量の液相に対して酸素を同じ流量で吹き
込んだ撹拌槽型反応器での実験結果を示す。
図から明らかなように、提案法を用いること
で反応をより早く進行出来ることが明らか
となった。 
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