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論文内容の要旨

溶液成分分離として，省エネルギ一法としての観点から，メタノール/酸素含有化合物の高度分離のため，膜によ

る浸透気化を行った。酸素含有化合物としてメチルカーボネート ， tーアミルメチルエーテル，メチル t- ブチルエー

テルを採用した。これらはガソリン添加剤としてオクタン価を向上させる物質として注目されている。浸透気化膜分

離は，非水溶液混合物の分離の基礎研究に行われ，本研究で得た基礎的検討，膜素材の選定，殊に，耐熱性，耐圧性，

耐溶媒性に優れる膜の開発を行った。

メタノール/ジメチルカーボネート系の分離に，材質として，ポリジメチルシロキサン膜を用い，透過流速，溶解

度の実測値を得た。疎水性膜として分離は高くないが，耐溶媒性があることを確かめ，また中空糸として利用しうる

ことが分った。

次に，親水性膜として，アクリル酸ーアクリロニトリル共重合体ベースのポリイオンコンプレックス (PIC) 膜を

用いて，浸透気化分離を行った。メタノール分離度は高く，メタノールによる膜の膨潤効果がかなりあることが分っ

た。また， PIC 膜中の中空糸によって，耐溶媒性があることが示された。

さらに，目的成分であるメタノールと膜の親和性を高め，膜分離性能を向上させるために，ポリイオンコンプレッ

クス膜よりカルボキシル基含量の高いアクリル酸ーアクリルロトリル共重合体膜を作成した。有機層の耐熱，耐圧お

よび耐溶媒性を向上させるために，エチレングリコール・ジグリシジルエーテルの架橋剤を使用し，多孔質アルミナ

に固定化した膜は， 800C, 8 気圧において利用できた。また，分離係数の値は，メタノール組成0.1 で， 104 --10 3 に

向上した。このことは，現在メチル tーブチルエーテル (MTBE) の生産に用いられている蒸留分離の代替法として，

実用の可能性が十分にあり，膜材質の開発として注目できる O

論文審査の結果の要旨

ガソリン添加剤である燃料エーテル(又は酸素含有化合物)からメタノール成分の分離のため，メタノール/酸素

含有化合物の混合溶液の浸透気化膜による高度分離を実施した。

本論文は， 4 章から構成されており，酸素含有化合物として， ジメチルカーボネート ， tーアミルメチルエーテル，



メチル tーフチルエーテル (MTBE) を取り上げ，第 1 章では，既往の反応蒸留と蒸留分離プロセスに対して，新し

く提案する反応蒸留と浸透気化分離プロセスとを対比して展望し，前者に対して，後者が省エネルギープロセスとし

て期待される事を述べている。

第 2 章では， メタノール/ジメチルカーボネー卜溶液混合物の浸透気化分離について，実験と理論の両面から研究

を行った。膜材質としては，ポリジメチルシロキサン中空糸膜を採用した。各成分の透過速度，溶解度を実測し，各

成分の膜膨潤効果が及ぼす拡散係数の関係をいれ，溶解拡散説に基づき解析した計算値が，実測値と良好に一致する

ことを確かめた。疎水性膜のため，分離効果は高くないが，耐溶媒性があることを確かめたD 第 3 章では，メタノー

ルの分離係数を向上させるために，親水性膜としてアクリル酸を合むアクリルニトリル共重合体を高分子とするポ!)

イオンコンプレックス (PIC) の平膜を合成した。浸透気化分離によって，膜材質のメタノールによる膜膨潤効果は

あるが，メタノールの分離係数は高くなり，耐溶媒性を認めた。中空糸膜の成績は，平膜の成績と同じく扱う事がで

き，工業化のためのモジュール化の可能'性を示した。

第 4 章では，メタノールの溶解度を高め，膜性能を向上させるために，カルボキシル基含有の高いアクリル酸ーア

クリルニトリル共重合体を合成し，有機高分子膜を開発した。耐熱性，耐圧性，耐溶媒性のあるアルミナ質，ガラス

質の多孔質無機体に，エチレングリコール・ジグリシジルエーテルを架橋剤として，有機高分子膜を固定した。この

ようにして開発した有機一無機ハイブリッド膜は， 25-80oC, 1 -8 気圧の温度，圧力に適用できた。各成分の透過

流束は高く，メタノール組成が0.1 一 0.3において，メタノールの分離係数は， 104 -10 3 の非常に高い値を示した。工

業的には，管型モジュール化して実用することができ，燃料エーテルとしての MTBE の生産に用いられる現行の蒸

留分離法の代替法として，実用性があることを示している o 本研究で得られた知見は，化学工学分野に多大の貢献を

するものであり，博士(工学)として価値あるものと認める o
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