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気轡型流動接触反応装置設計のための数学モデル

小林晴夫
荒　井　　深

New　Mathematical　Model　for　the　Design　of　Gas・Solid

　　　　　　　　Fluidized　Catalytic　Reactors

Haruo　KOBAYASHI
Fukftc　shi　ARAI

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Abstract

　　A　new　computftc　tional　model　is　proposed　to　describe　the　kinetics　of　complex　reactions

in　fiuidized　bed．　The　generalized　two　phase　model，　previously　reported，　for　the　first－order

irreversible　reaction　is　reviewed　and　discussed　briefly　in　relation　to　the　new　model．　The

new　model　consists　of　a　adequate　combination　of　Pel’　or　／）e　C　model　for　tal〈ing　into

accoしmt　the　characteristic　distribution　of　the　fluidized　state　along　the　flow　axis．

　　Analytical　treatments　of　this　new　model　are　developed　for　a　typical　complex　reaction

A一＞B一＞S，　in　which　B　is　the　desired　product．
　Xxa．　vl

　　R

　　気隔系流動接触反llじ堅田は，温度制御ド1三がすぐれているなどの多くの長所をもっているの

　　で，今後ますますいろいろな反応の工業化の際に，採用されていくと考えられるが，過去20

年余り多くの研究14）にもかかわらず，その設計および操作の多くは，試行錯誤的手法および経

験的要素に頼っている現状である。

　　これを科学的基礎にたって，合理的に設計できるようにするためには，流動騰内の流動状

態を表わす物理的閃了・および反応の性質’を表わす化学的因子について実験的に研究すると同時

に，この物理的および化学的諸因子が，流動州内での化学反応に対して，どのような関係にあ

るかを示す数学モデルが確立していることが一番必要なことである。

　又，気國系流動接触反応装罎に用いる触媒粒一子はシリカ・アルミナ系のものも多く，かなり

共遡点があるから，ある反応を流動層を用いて工業化する場合に，工業焼模での流動特性を示

す物理的諸閃子が過去のデeタeの整理などから定：：i豪量的に推定できるようになれば，その反応

についての実験室での速度論的研究の結果を加え，これら物理的因子および化学的因子の反応

への関係を示す数学モデルを構いて，その最．適操作条件を見つけることが可能になる。

　　以上の観点から，著者らは，現在までの諸実験結果の検討を行ない，反応に関与すると愚

われる重要な諸困了・を含む一般化モデルをまず一次不可逆反応について発展させ，その諸因子
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の反応結果に対する相対的重要度を線図の形で示し，過去種々提出されている数学モデルにつ

き，統…的な立場より検討を行なった5）。

　　しかし，工業的には，このような一次不可逆反応は，石油のクラッキングなどの場合には

近似的に成立するが，一般にはむしろ選択性が問題となるような複創父応が対象となることが

多いと考えられる。

　　その選択性が温度の影響を非常に受ける場合に，固定層による工業化では，温度分布が避

け難いので，温度制御牲の点で，流動層が有利と考えられるが，又一方，流動層では，流体混

合，気岡接触不良などが選択率および反応率に対して不利に働くことが予想される。それであ

るから，複合反応の工業化の際に，反応装躍の形式として流動層が適するか否かの判断は非常

に大．切な事になる。eの際にも，先に述べた様に，複合反応を取扱う一ヒで適した数学モデルが

開発されており，その中で用いる物理的因子及び化学的因子が知るうる場合には，電子計算機

を用いて計算することによって反応成績のおおよその知見をえることができるから，実験も最

小限にし，1時間と経費を節約できる事になる。

　　先に提出したモデル5）では，濃厚相での流休混合の効果を，拡散モデルを用いて考慮して

いるため，このような複雑な反応を取扱えるように拡張する場合は，計算がかなり複雑になる

事が避け難いという欠点をもっている。しかし，この欠点は，濃厚相での流休混合の効果を，

完金混合槽列又はピストン流と完全混合流の直列の適当な組合せで表現することにより取り除

くことができる。

　　更に，この流動層をいくつかの区分にわけて表現するという考え方を導入することによっ

て，流動層の高さ方向で流動状態，気泡の状態などが異なるという場合も取扱うことができる

ようになり，先のモデルの他の欠点の一つを解決することができるようになる。

　　以一ヒのように，先に提出したモデルを，複合反応のような複雑な反応，更に高さ方向での

諸因子の分布も容易に取り扱えるようにし且つその計算の際に，電子計算機を利用に適するよ

うなモデルへと発展させるのが口的である。

　　　　　　　　　　　　　ほ）先に提出したモデルの概要

　　気泡が存在することによる流動門内の不均一性を重視して発展された二相モデルを一般化

し，諸学子の反応に対する影響を知ることにより，過去に提出された種々の数学モデル2）・4）・10）・”）

で用いられている諸仮定の妥当性を検討した。

　　考慮した丁子はv，δ，M，．，　D。，α，　B。の6ケであり，その内容は，

　　y…流動屡1に送り込まれる気体のうち，気泡として通過するものの体積割合。

　　δ…流動属内の粒子内空隙も含めた金空間体積に対する気泡群の占める休積割合これは，

　　　　気泡が上昇する際に，通過する断面の，金通過可能な空隙断面積に対する割合を示し

　　　　気問糸接触反応では直接には反応に関与しないが，滞留時間分布に関係する重要な因
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　　子である。

　a…流動層内の全触媒のうち，気泡内に分散している触媒の割合。

D，、…一次不可逆反応のDamk6hler　numberであり，全触媒の：弔景をW，休積をVとし，

　　触媒単位重：疑当りの」速度恒数kPlr，を単位体積当りのそれをんr，送入気休の体積速度

　　をFで表わせば，Da＝＝kmW／F瓢飾V7F又流動層蕩をLo，気体の空塔基準線速1吏を

　　ひ。とすればD，、一んr．L。ノu。で表わされる。

A41，，…いわゆるcroso－flow　ratio11）とil乎ばれるものに相嶺し，気泡群が」：二昇する際に，単位

　　時鳥，流動罵見掛け単位体積≧旨りに，濃厚相と乱流フラックス等により気休を交換す

　　る害lj合KとZ），、で述べた五。，’t‘。を用いて表わすと，　M，湛K五。／U。又，流動層の見掛

　　け体積を▽』とするとM。一KV。／Fで表わされる。　M，．／yは，気泡が上昇中にその休積

　　の何倍に相当する気休交換を行なうかを示している。

B。…濃厚相の不完全混奮の程度を示すもので，Bodenstein　nurnberである。不完全混合を

　　拡散モデルで表現し，乱流拡散係数E，濃厚柏内での気体の線速砺（一（！－v）Zt。／（1一δ）ε

　　ε・・空隙率）とすると，B。・・t‘，L。／E。

なお一つの気泡内のガス組成は均一で完金混合とみなされ，気休交換を濃厚網とそうないつ

つ一定速度で上昇するとすれば，数式の上からみると，一定断両積を有する気泡相を一定速度

で，ピストン流が流れるとした場合と同じになるので，気泡相の逆混合は無視した。

　　又気泡が存在したとしても，気泡と濃厚相の間の気休交換が非常に大きい場合には，事実

上，均一絹として取扱うとが出来る。すなわち，上の二相モデルでM，．→・。とした場合は，拡

散モデルになる。

　　　　　　　　　　基礎式および境界条件

盤楓。・覗α

繋＋ゐ、盤砺α画。〃

C，（O＋）　一　1．O

Ce（・・）一 d4讐＋L・つ

dC，（1一）

　　　　一〇
　dX

i£2／li“Dtt）i，　．一．　s

l：ゴ：臨∵）Da｝／（1一門

（1）

（2）

（3）

（4）
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　　ただし，b，　C」は夫々に気泡相および濃厚相を表わし，又濃度Cおよび入「｝からの距離X

は夫々入口反応物質濃度，全層高を基準として，それに対する比で表わした無次え化濃度およ

び無次え化距離である。

　　解は，

　　　　　Cb　（X）　，一，＝　A，　exp　〈1’，X）＋A，　exp　（／’，X＞＋A，　exp　（／’，X）　（5）

　　　　　C，（X）　＝，＝　B，　exp〈／’，X）十B，　exp　（1’，X）十B，　exp　（／’，X）　（6）

　　　　　C（1）＝yCb　〈1）十（！－y）　C．　（1＞　（7）

　　ただし，P，，　P2，1）3は次の（8）式の根

　　　　　（2（1’）　＝r一　P3十（a，十b，）　P2十（a，b，十b，）　1’十（a．，b，一a2b3）　＝O　（8）

　　／1　，i，島は

　　　　　qi　〈1’）一a2／（　！’　一t一　a，〉　（9）

　　　　　q2’　（1’）一（1’＋b，）／b，　（lo）

　　　　　q，　（1’）＝　」’　exp　（P）　（！　！）
で表わし，

　　　q，（i），）　qi（1），）

2　＝＝：　I　q2　（P，）　q2　（1’2）

　　　q3（Pi）　q3（P2）

N，　．．　lq2　（」’2）　g，　（／），）

　i　i　q，　（1）2）　q3　（1’3）

A」，　．．，　i（11（．Pni］　（1i［｛：3？

　　　」　（1，（P，）　　　　　　　g，（1），）

　　　q2（1’，〉　（72（P2）

瓦㍑
　　　（13（！）i）　（la　（／）2）

cl，　（P，）

q2　（P3＞

q3　（P3）

　　q，（1），）

　　q3　（P2）

　　q2　（／’，）

　　q，（1），）

　　q，　（1’，＞

　　q，（1’，）

q，（1’，）

q3（P3）

q2　U’3）

q，（」’3）

9、（為）

q3（／’2）

／ユ2）

（13）

（14）

（15）

とおくと，

　　　　　B、＝T－N，／Q，　B，＝N，／（2，　B、rt＝N，／（2　　　　　　　　　　　　　　　　　（ユ6）

　　　　　Ai＝Biqi（1’i），　／12　＝＝　B2qi（1’2），　A3　一：　13，q，（」’3）　（17）

で表わされる。

　　．しのモデルで，　Cl→0としたものは，　Mayのモデル11），さらに瓦→0又は・。としたもの

はJolmstone等のモデル4）に翻当する。

　　実際には，一一般に気泡内に触媒粒子が分散しておe）　s）・10）・13），又濃厚相内は不完全混合で

ある。

　　それを，一ヒのような仮定を用い取扱いを簡単化すると，例えばα；0とすることは，接触

効率が余り高くない場合に，かなり大きな誤差を生ずることになり，又濃厚相が不完全混合で
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あるのに，これをピストン流網は完全混合で近似することは，接触効率が大きな場合には，大

きな誤差を生ずることになり，望ましくない5）・6）。

　　ンの算：出には，流動開始速度ze，nf以上の気体が，気泡として上昇するという実験事実13）に

基づいて行なえるが，このZ‘，，、∫に比し非常に大きい流速範囲で操作されることも工業的にはよ

く行なわれており，この際には，V＝・1と近似しうる。

　　y・＝1の仮定が成立する場含には，上の計算は簡単となり，

　　　　　C（1）　一＝　｛D，　exp　（P，）十D，　exp　（1’，）十D，　exp　）P，｝／（D，十D，十D，）　（18）

　　ただし，

　　　　締（事終熱｝　　　（・9）

　　　　　q（」’）　＝＝　1’十M．十aD．　（20）
　　又，！），，P2，　P3は次（2！）の式の根。

　　　　　Q（P）　””　P3＋（M，・NF　aDa）　P2　H　Bo　｛M，・＋（！－a）　Da｝　1’

　　　　　　　’Bo　｛M．十a　（！－a）　Da｝　Da　x　O　一　（21）

　　　　　B．　＝＝　ze，L，／｛（1－6）ell｝

　　このモデルでα→・0としたものがVan　Deemter2），　B。→0又は○。にしたものがLewis等10）

のモデルに相当するが，これらの仮定の導入による簡単化の誤差が，無視できない程度になり

うることは，先のレキ1の場合について指摘したと同様である5）。

　　　　　　　　　　　　　　　（II）新らしいモデルの提出

　①　複合反応を取扱う場合

　　先のモデルを，複合反応にも適用できるように，拡張する場合には，その解析的取扱いは

次のような理由により，きわめて複雑になる。すなわち，基礎式は多元の連立二階微分方程i・町

となるため，複合反応が一次反応の組合せで表わせる場合にも，多次代数方程式の根を求め，

この複雑な関数の形で解を得なければならないし，更に一次以外の反応の場合には，解析解は

得られず，数値解を試行錯誤により求めなければならない。

　　このように，解析平取扱いが複雑になる原國は，先に指摘したように，濃厚相の流休混合

の効果を，拡散モデルを用いて表現したことにある。

　　拡傲モデルが，流動層に対し適用できるためには，濃厚絹での流休および粒子の運動が憎

く，ランダムである場合であり，大型装置では，この仮定は，かなり満足されると考えられる。

又流動願全休を拡散モデルで近似表現しようとした人々の研究成果’2）・”t）によって，今二相モデ

ルの立場から，濃厚相の不完全混合の程度を，ある程度，推定できることも，見のがすことが
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できない。

　　このように，濃厚相の混合を，拡散モデルで表現することは，長所があるが，複合反応を

取扱う際には，複雑になりすぎるという欠点をもっている。

　　先にLanneau8）は，小型流動隅では，壁を伝わってll準下し，それに伴って気休が逆流する

事が逆混合の原因とみなした二相モデルを提出している。この場合には，複合反応の取扱いと

いう点から考えると，計算は簡単になり好ましいが，このモデルの根拠となる実験の精度にも

悶題があり，又大型装㌶への適用性にも疑問があると云えよう。

　　このようなことから，先に行なった濃厚相を拡散モデルで表わすことの長所を生かし，掻．

つ複舎反応を比較的簡単に取扱いうるようにすることが望ましいと考える。

　　均一縮の場合が，流体混合の程度を表現するのに，拡散モデル岡三よく用いられるものに

完全混合槽列モデルがある。

　　この両者の間の関連性については，例えばKramer等7）は，デルタ応答における分散の対

応性を検討し，B。，71（引数〉の間に，　B。，　Iz小なる範囲で，7z÷B。／2十！，大なる範囲で7t÷B。／2

の関係を導いている。反応に関しての対応性は，必らずしもこれと一致しないが9），反応率が

余り大きくない範囲では，近似的に成立する1）。

　　以上の事情から，過去の多くの研究成果を活用でき，かつ大型装置における複合反応をか

なりの精度で簡単に取扱うことができるように，次のモデルを考える。

　　すなわち，流動層をノZケの基本単位の直列組合せとし，それぞれの基本単位は，気泡相を

ピストン流，濃厚相を完全混合とし，両相州に気体の交換を考えるPeCモデル5＞・6）を適用で

きるものとする。今，ゴ野口の基本単位における反応に関与する諸因子は先のモデルの記号に

iのsu舐xをつけて用いるとそれぞれ，

　　　Vi…Zt。、i以上が気泡として上昇するとすればyと同じ。

　　　δ¢…高さ方向に分布がない場合はδと同じ。

　　　a・i”・高さ方向の分布ないときαと同じになるが，基本単位中の触媒量呪が同じでなく

　　　　　鴨ζWγπの関係が成立しないときは当然変るが，ここでは分布を考えないからα

　　　　　と岡じ。

　（iVfr）t…瓦（L。）謳。でi蒲さ方向の分布なしの場合には，！（乞一K，（L。）捗一五。／ll，となりGM。）δ一

　　　　　ル為／7Zとなる

　（・II）a）ii…複合反応には，一般に島C貯1仏G）t／Uo（77t．次反応）で表わされ，全体の（Da∂ゴは

　　　　　（D。）ゴー島C監’L。／Zt。，（D。雇囎（D、、）」／7tとなる。ブは」番の反応を表わす。

　　今，∫番目の物質について，基礎式をたてると，

　　　　vi　一flStlilg一’1．i　一（M，・）i　（cb，i－c，，i）一a．irb，　一一〇　（22）
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　　　　　（・一yi）｛Cesi（・つ一娠｝＋（Mr）・｛∫：偏X一嚇一岡恥一・　（23）

　　Cb，iおよびC。、tは，それぞれ∫番臼の基本単位における，5物質の気泡相及び濃厚相での

無次元化濃度を示す。又C（0つはある成分の，∫番目の基本単位に入る前の無次元化濃度を示

す。又無次元化濃度の基準には，流動膳前の反応物質濃度をとる。

　　rbsおよび7AesはそれぞれS物質の気泡相，濃厚相での反応速度に関する項でS及び他物

質の濃度おそび各（D。玩の関数である。

　　今，具休的にするため，次のような一次反応の複合反応において，Bが凶的生成物である

場合を考える。

　　　　　　　　k，　　　　　　lei
　　　　　A－」　B　一SR
　　　　　ん，＼↓ん、

　　　　　　　S

　　反応に関与するDamk6hler　numberとして

　　（D。）1彦　・＝（k，，i）IJ・　Wi／F，（D。）、i　＝（k、i）i，・　Wi／E（D。）、乞一（k、i）　iy　w、IF，（z），、）、、一｛（爾レ汁（々、’i＞ll・｝

w，／F，（D。），i　・・：｛（々、i）ls・＋（爾研｝呪／F，んゴi・＝kゴ，鵬一w／π，砺一a，レi一レ。

であり，

　　基本式は，

　　　　　？t／1，’＋tliiCb．ti＝a，iC，A・t　（24）

　　　　　tl’4i　S：　Cbviel　dXi　＝：　（1＋‘i3t）　CcAi－Cevti（O　fi）　（25）

　　　　　譲劣＋b・翻論砺梅砺　　　　　　　　　（26）

　　　　　侮1：砺・胴・編G轟砺一α碗（・つ　　　　（27）

　　ただし，α露および∂露は

　　　　　b，i　・＝：｛（ハ勾乞＋t・．i（1），，），i｝／匹妙z

　　　　　b2t　＝：：　a（Da）si／y　＝＝：　b2／n

　　　　　b3i　at｛（A4r）i　十　（！　一　ct）（D，、），i｝ノα一ン〉一・　b、／71

　　　　　b4i．　＝＝　（1　一　a）　（D．）i／（1　一　y）　＝＝　b4／n

　　解は，
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　　　C，Ai＝9ii　CbAi（0一）十92i　C。．n（0つ

　ただし，

　　　；1鐵1貯淵∵一　剛煽／

　　　CeB－i　＝　 93．i　CeBi（〇一）÷94δC，B・t（Or）十95i　C，！ti十96iCefl’i

　ただし，

　　　9，ド‘z，、／b，、　［1一｛1－exp←b、’i）｝／b、、1一（1＋b、∂ノα、、

　　　dii　＝　（Da）ii／｛（Dcs）4t　H　CDa）st’｝　×

　　　　　［｛1－exp（一a，i）｝／a，i一｛1－exp（一b，i）｝／bit］

　　　d2i　＝　一a2ib2i／（ai・ibii）　［！一｛！－exp　（一bii）｝／bii］一b4i／a4・i

　　　g，i　＝＝　一1／（a4iq2i）

　　　g4・i　＝　一｛1－exp（一bri）｝／（biiq2i）

　　　g，i　＝＝　dtt／q，i

　　　g，t　：J：　d3i／q2i

　　　CbAi（1）　＝＝　g7t　C．．tt一一gsi　exp　（一aii）

　ただし，

　　　g7・d＝a2t／ait　’1
　　　gsi　＝：＝　CbA・i（O”）一（a2t／aii）　C．．ti　i’

　　　Cbist（1）　＝　g，t＋g，，i　exp　（一a，i）＋g，，i　exp　（一b，i）

　ただし，

　　　gli；≡警雛欝瓢一一｝

（29）

（30）

（31）

C32）

（33）

（34）

（35）

（36）

8

なお，ガ番目の基本単位への初期条件は，その前の（i－1）番目の基本単位の出口での濃度

と一致するから，

　　　Cb．ti（0つ＝CbA（i．一、（1）

　　　CeAi（0つ＝CeA（i．、）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（37）　　　Cb　B，（O”’’”）　＝：　Cb．（i．．，〉（1）

　　　CeBt　（O　’）　＝　CcB〈a一一i）

　入rlすなわち排0では，　Aのみで入るとすれば，

　　　Σllに亀誌0｝　　　　　　（38＞

　流動層を出る気体ψのA，Bの無次元化濃度は，それぞれ，次の式で表わされる。
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　　　　Crin（1）　＝　y　CbAn〈1）＋（1－1’）　CeAn　）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（39）
　　　　C］3n（1）　：：：：　v　CbBn（1）＋（1’y）　Ce！，n　J

　　以上のように，かなり複雑な形となるが，繰返し型の計算であり，電子計算機を用いるの

に，都合がよく，容易に計算することができる。

　　又，上の反応例は，逐次反応と並行反応とが，同時におこる場合についてであるから，よ

り単純な反応例では，解でのZ）aを変えることにより，簡単に求めることができる。

　（2）高さ方向の流動状態の変化を考慮する場合

　　以上のモデルでは，触媒密度気泡内の触媒分布，気泡と濃厚相との気体交換の度合などが

高さ方向でさほど顕著な差がなく，それぞれ一定値とみなしうるという前提にたっている。

　　これに対し，土の諸因子などが，気泡が上昇するにしたがって成長し大きくなる。又はガ

ス分散板の影響のため，高さ方向でかなりの差があるという場合も指摘されている3）・‘1）。

　　したがって，これら諸因子が分布していることが，反応に対して，どのような効果がある

か，又あるとすれば，流動層全休の挙動を把餐塁するための諸因子の代表値として，どのような

値をとればよいかなどのことを知ることが，実際上も，非常に大切なこととなる。

　　そのためにも，流動層高さ方向での諸困子の分布の効果を考慮した数学モデルが必要とな

る。このために，まず考えられるのは，先の（H）（1）のような1）eC基本単位の適当な二二せを

つくり，それぞれの基本単位内のIiv，，　L。i，　ai，瓦などに，相当する位躍での測定値又は推定

侮を用いることであるが，その直列組合せは，濃厚相の流体混合を・も満足させなければならな

いから，使用しうる範囲は限定される。そこで，更にP・→／）モデルで表わされる基本単位を考

え，この二つの基本単位で，濃厚相の流体混舎と群冠時に，高さ方向の分布をも：考慮することが

できる。

　　又，流動層を大きく区分して，分散板直上の部分と，中間部および上部の希薄相の三つに

わける必要がある場合も，この二種の基本単位の適当な組舎せを用い近似することにより，実

際の高さ方向の顕著な差を考慮していくことができる。

　　一般に，流動膳のモデル化の際に，因子の数をいたずらにふやすことは，結果をきわめて

複雑にするから遡iけるべきであるが，高さ方向の分布が著しいときは，これは反応結果に対し

非常に大きな影響を与えると考えられ，これを無祝することは，かなり大きな誤難を生ずるこ

とになるが予想される。又場合によっては，他の諸因子よりも，ある因子例えば瓦の高さ方

陶の分布の仕方の方が，反応結果に大きな影響を与えるということも十分ありうると考えられ

る。このような場合は，先にあげた諸因子に加えて，最小限その分布を考慮した数学モデルを

開発しておくことは，流動癌の挙動の正しい把握という学問土からも，又設計に用いるという

実用上の理由からも大．切である。

　　以．ヒの観点から，もう一つの基本単位PoPモデル1こついても，先の複合反応例について

計算を行なう。
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基礎式は，

　　　線1乞一＋…c一品

　　　一路＋α幽一。－

　　　dCbB，i
　　　　　　十biiCbB・i　＝　C12・i　CeBi十b2i　Cbfti

　　　4凡

　　　釜鴛＋嫉・・漁。醐＋b…c・Ai

であり，αガ，b」iは（28）式と同じである。

　　解は，

　　　　　Cb．ti．（1）　＝　gi・i　CbAi．　（O”）一Fg2iC，．ti（O　’）

　　ただし，

　　　　　4、φヨ‘1汁α、i

　　　　　d，t竃4爾轟一4（αユ属『二泥2漁ε1｝

　　　　　S，i　＝＝　（一d，，十d，，）／2

　　　　　S，i　＝一L　（一d，，一d，，）／2

　　　　　91i＝＝　［（S，i十α3i）exp（S1，）一（S2i十‘13i）exp（S2i）1／d，・t

　　　　　g2t　＝　（a2i／d2i）　｛exp　（S，a）一exp　（S2i）｝

　　　　　C．Ai（1）　＝：　g3iCb．1・i（O’）十g4iC，Ai（On）

　　ただし，

　　　　　g：i　＝：：　（a4i／d2i）　｛exp　（Si・i）一exp　（S2・D｝　l

　　　　　g4t　”＝　｛（Sit＋aii）　exp　（Si，・）一（S2t－i－aii）　exp　（S，，i）｝／cl，i　J

　　　　　CbBi（1）　＝＝：　gst　exp　（S，t）十g6i　exp　（S2i）十g7i　exp　（Sei）十gsi　exP　（S4i）

　　ただし，

d，t　＝　b，i＋b，i

d6i＝：＝Vpmt・i一一4（biib　i－a2ia4t］

Q．t（S）　＝＝　（S十aii＞　（S十a3i）一a2i，a・4t

QB　（S）　i：＝　〈S十b，t）　（S十b3i）一aL・ia4i

P．t　（S）　x　｛a4tb2i　（S＋as・i）　一F　a，ib4t　（S　一1一　bii＞｝　Cb．ti　（O　’）＋

　　　　｛α2ゼα4あ乞十∂4乞（S十ali）（5十b1・i）｝C。．t・e（0つ十

　　　　α4ぎΩ．1（S）Cウ規（0．）十（5十ろlt）Ω．1（5）Cc規（0．一）

！’is　（S）　＝　｛　b2i　（S　十　a，i）　（S　一1一　b3i）　十　a2ict4ib4・i　］r　Cbtti　（O　’”　）　十

　　　　｛α、ψ、i（・∫＋ろ，i＞＋Cl、、b、i（5＋㊨）｝C翻0．．〉＋

　　　　〈S　’1一　b3i＞　Q．t　（S）　CbAt　（O　一　）　mi一　a・2iQft　〈S）　CeBi　（O　一）

（40）

（41）

（42）

（43）

（44）

（45）

（46）

（47）

（48）

（49｝

10
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　　g，i　＝　一PB（S，・i）／｛d2iQB（S，i）｝

　　g，t　＝：：　一　PB（S，i）／｛d，，　Q．（S，，）｝

　　g7i　＝＝r　一　PB（S3i）／｛d6i　QA（S3i）｝

　　g，i　＝：　一　P］s　（S4i）／｛d6iQA　〈S4i）｝

　　（）e　Bi（1）＝9gi　exp（Sii＞十91Gi　exp（S2i＞十911i　exp（33∂十σエ2i　exp（S4i）

ただし，

　　　g，i　一一　PA（S，i）／｛d，iQB（S，i）

　　gtot　＝：　一　PA　（S2i）／｛d2i　QB（S，i）｝

　　σ1、i－PA（S、i）ノ｛d、痩バ5、δ

　　gi2i　＝＝　一　PA　（S，i）／｛d，iQA　（S，i）｝

（i－1）番掻がP←＞Cモデルであるとき，（37）式がPel）モデルであるときは，

　　CbAt（O一）　＝　CbA（i一，）（1）

　　CeAi（O一）　”：　CeA（i一一i）（1）

　　Cbm（O一〉　＝　Cbi3（i一，）〈1）

　　C。Bi（0つxC，B（i－i）（1＞

n番目が，PoPモデルであるときは，

　　C－En（1）　＝　Y　CbAn（1）＋（1　’一“’Y）　Cehet（1）　）

　　CBn（1）　＝＝　y　CbBn（1）＋（1　ep）　CeBn（1）　1

（50）

（51）

（52）

（53）

417

　　　　　　　　　　　　　　　　　ま　　と　　め

　　以上，流動層気下野接触反応装置設計のための数学モデルについて，先に提出した一般

化モデルについての概要を述べ，複合反応を取扱うのにPeCの基本単位のnケの直列モデ

ルを提出，更に高さ方向の分布の効果を考慮する場合にP〈→CおよびP〈一＞Pの二種の基本

単位の適当な組合せを用いることにより近似することを提案した。又反応例として，一般性

のあるA→B→Rについて，この二種の基本モデルにつき，反応に対する諸因子の関係を示
　　　　x，，　e

　　　　　s
した。

　　なお，これらの計算には，電子計算機を用いることになるが，これらのモデルは，その目

的にきわめて都合がよく，又滞留時間分布特性に関する計算にも便利である。

　　　　　　　　　　　　　　　　　Nomen¢lature

　a：　fraction　of　cataly＄t　dispersed　in　bubbles

　Bo：　Bodenstein　number　tteLo／E　［dimensionless　group］

　b：　bubble　phase

　C：　dimensionless　concentration；　ratio　of　concentration　to　concentration　of　reactant　in　feed　gas

（Da）d：　Damk6hler　number　k」“C30－iLe／uo　［dimensionless　group］　（m－th　order　reaction）
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F．：

　　e：

　F：

　K：

ky：

kw：

　L：

Lo：

ハ’f，．：

’u　：

　z（e　：

lt7n．f　：

　Y：

Vo：

W：

X：

　　6：

s：

y：

eddy　d玉£εus三vity　　　［cm2　sec－1】

emulslon　phase

feed　rate　［Cm3　sec－1］

gas　cross．fiow　between　bubble　and　emulsion　phases　　［cm3　cm”一3　sec一王l

catalytic　reaction　rate　per　unit　volume　of　catalyst（！st　order）　　　［sec…1］

catalytic　reaction　rate　per　unit　weight　of　catalyst（1st　order）　［cm3　g一1　sec－11

Distance　from　the　bottom
　の

bed　height

cross－flow　ratio　KLofuo　　［dimensionless　group］

1inear　velocity＝u。／ε　［cm　secNl］

linear　vebcity　based　on　empty　tube　　［cm　sec1．”1］

minimum　fluidizatiOn　ve10City　［cm　seC一弓

v・lume・f　catalySt　Icm3］

apParent　volume　of　fluid　bed　　　［cm31

weight　of　catalyst［9］

dimensionless　distance　L／・乙o

volume　fraction　of　bubbles　in　the　total　void　volurne　of　fluid　bed

void　fract玉on

voユume　fraction　of　gas　passing　as　bubbles
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