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気泡誌面反応器の混合特性に対する粘度の影響

武　　谷　　懸

石　井　忠　雄

村　井　康　夫

Effect　of　Viscosity　on　Longitudinal　Mixing

　　　　　in　Gas　Bubble　Column

Gen　TAKEYA
Tadao　ISHII

Yasuo　MURAI

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Abstract

　　The　effects　of　viscosity　of　liquid　on　the　longitudinal　mixing　in　a　gas　bubble　column

（Z：：：：125　cm）　with　a　single　orifice　have　been　studied．　A　gloiopeltis　glue　solution　and　nitro－

gen　gas　were　used．　The　scope　of　the　experiments　was　0＝＝39rv99　inin．，　G＝：Otw20　cm3／min．，

，et＝＝lr’v41．5　c．p．　The　longitudinal　dispersion　coefficients，　E，　calculated　from　tlie　residence

time　curves　were　affected　greatly　by　gas　velocity　and　slightly　by　liquid　viscosity，　but

hardly　by　0．

1．　緒 言

　　化学反応装置内の擬拝に気泡を用いる方法は面一液，液一液反応などに対して長年使用され

てきたが，この系統的な研究は近年ようやく発展してきた状態であって，とくに液粘度が変化

した場合の混合特性におよぼす影響に関する研究は極めて少ない。

　　著者らは，内径86mm，金長3mの耐圧反応器により石炭の液相高圧水素化分解反応を実

施し，すでに発表したが7・s）この反応器は塔下部より連続的に石炭ペーストと水素を単一孔より

吹き込み，塔内は気泡により撹拝され製晶は塔内にあるオーバーフローパイプにより塔底から

抜き出すようになっている。この反応の，バッチ式オートクレーブ実験による速度論的研究ぱ

すでに報告した通りであるが1・9），この研究を基礎にして気泡撹拝型反応器の解析を行うために

は，まず塔内の流体混動特性を知る必要がある。しかるに，この反応系は常温では圃体の石炭，

触媒，液体の配合油，および，気体である水素の三相を含む複雑な反応であって，その上，高

温，高鷹の反応条件を用いるため反応時の反応流体の粘性等の物理的性質を正確に知ることは

困難である。

＊　応嗣化学科
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　　只木，前田ら6）は12種目液体を用い，ガス吹込み孔径，ガス流量，蓄気室の容積などを広

範囲に変化させて，単一オリフィスより生じる気泡の大きさとこれら説因子聞の関係を求めて

いる。また，多孔板より発生する気泡により，気泡塔の流体混合特性を検討しているが使用し

た液は水道水のみであって混合特性に及ぼす粘度の影響は明かでない。加藤2）ぱガス分散板に

多孔板を用いて，ガスのホールドアップおよび気泡群の平均上昇速度などを測定しているが，

液粘度の影響についてはグリセリン濃度の異る数種の液について測定しているのみである。

　　Ottmers4）らは単一オリフィスと多孔板を使用し気泡による撹拝状態を肉眼的に観察し，

さらに，気液接触効果をNa2SO3の空気による酸化反応により検討している。

　　これらの研究は極めて興味深い結果を示しているが，著者らの当面の問題である石炭ペー

ストの高圧連続反応塔内の混合特性を推定する上に直接適用出来ない点がある。そこで本研究

では実際の反応塔と大略同一の型式のガラス製の反応塔により，液粘度を実際の反応中に示す

と考えられる粘度領域（1～40c．P．〉にするため，ふのり液濃度を種々に変化させ，混合特性に

及ぼす粘度の影響を検討した。

　　　2．　実験装置および方法

　2・1　装置および方法

　　単一オリフィスの気泡概排塔の混

合特性におよぼす液粘度の影響を検討

する装置をFigユに示す。1はガラス

製の液柱塔であり，内径84　mm，高さ

1250mmで，塔内部に直径17　mmの

溢流管が挿入されている。塔下部にぱ

内径7mmの窒素ガス吹込口と内径

8mmの液入目があり反応管の上下に

は温度計が挿入してある。2および3

は種々の濃度に調整したふのり溶液の

貯槽で，3の液は予めNaOHで弱アル

カリ性にしてある。まずA〈　34に市販

ふのりを約45g加え加熱溶解すると

約400～500　c．P．のふのり原液が出来

る。　この原液に水および3N－NaOH
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Fig．　1．　Arrangement　of　experimental　equipment

を加え充分に概拝して0・1N－NaOHふのり液（B）を調整し貯槽に入れる。一方，これと同一粘

度になるように原液に水を加え，ふのり液（A）を作り貯槽2に貯える。測定に先だって，バル

ブ6を調節し・マノメーター4により一定流量でふのり液（A）を塔内に下部より流入させ，溢
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流管8を通って系外に取り出す。次に，三拝用気体として窒素をガス流量計！0を通して塔下

部のガス吹込口11より塔内に吹き込む。所定の液，ガス流：量になるように調節し定常状態に

達してからA液と同一流量に流れるようにあらかじめ調整してあるB液に切り変える。切り

変えた瞬間をt＝＝oとして以後，溢流管8より流出する液を一定時間毎に採取し，0．1N－HCIで

中和滴定し濃度の変化を追跡する。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　50
　2・2　ふのり液の性質

　　使用したふのり液（A），および，0，1N－

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　40　｝Y－
NaOHふのり溶液（B）の性質をFig．2，3に

示す。ふのり液Aの粘度は，所定の粘度に

調整後5時闇以内の測定では，・ww一定温度条件

下では変化しなかっかが，温．度の影響は無視

出来ない。Fig．　2はふのり液の粘度と温度の

関係の一一・一例を示したもので，A，　B岬山共温

度が上昇するにつれて粘度は直線的に低下す

る。したがって，実験中温度は出来るだけ一一・

定に保つようにしたが，湿度変化のある場合

には実験前後の平均温度の粘度を用いた。

Fig．3はB液の時間と粘度変化の関係を示し

ている。これによると，NaOHを添加した場

合ふのり液の粘度は初期において著るしく低

下するが，30分程度経過すると粘度変化ぱ無

視出来る程度になる。実験に際しては調整煙

しばらく放置し時間による粘度変化がなくな

った液を用いた。初期における粘度低下は

NaOH濃度が高い程大きい。粘度の測定には

囲転粘度計を用いた。溢流管より採取した液

のNaOH濃度はメチルオレンジを指示薬と

し℃　O．1N－HCIで中和滴定をこより求め，ブラ

ンク試験の値を差引いて求めた。この方法で

？／　30
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Fig．　2．　The　effect　of　temperature　on　viscosity

　　　　of　gloiopeltis　glue　solution．
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Fig．　3．　’1“he　effect　of　time　on　viscosity　of

　　　　O．レNaOH　gloiopeltis　glue　solution

　　　　at　！50C．

49．5c．P．（15℃）のふのり液10　m4に0．225　N－NaOH液を種々添加した液のNaOH濃度を定：質

すると，計算量と完全に一致した。ただし，粘度が高い程，分析精度が低下する傾向がある。

液の比重は浮秤により測定し，出来るだけA，B術液同一のものを用いるようにしたが，簸干

の変化はさけられなかった。
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3．　実験結桑および考察

　3・1　残余濃度曲線

　　測定した残余濃度曲線の一例をFig．4，5，6に示す。　Fig．　4，5ぱ液粘度が低い場合のガス

流量G，液流量五の影響を示しているが，これは通常観測されている曲線と同一傾向のもの

である。しかし，Fig．6は粘度の高い場合の結果で，気泡の上昇にともなって液体がひき上げ

られ，吹抜けのような現象が起って曲線は複雑な形となる。
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泡

　　実験に使用したガス流量は比較的に小さ

いため，気泡はすべて独立して上昇する。こ

の実験範囲では気泡として雷雨に滞在するガ

ス量は全液量に比して無視出来る程度であ

る。1分間に発生する気泡の数と，ガス流量

および液粘度との関係をFig．7に示す。この

図において，各粘度に対し液流量を50～150

cm3^minで変化させたが，液流量の影響ぱ明

かでなく，ガス流量の増加と共に大略直線的

に気泡発生数が増加している。また液粘度の

増大にともなって気泡発生数は減少し，気泡

が液粘度の増大と共に次第に大きくなる傾向

を示している。同一実験条件下で発生する気

泡の大きさが等しいと仮定して，ガス吹込量

と気泡発生数から平均気泡径を計箪すると，

実験範囲内の気泡の最大および最小平均直径

は，相当する球の直径に換算して，それぞれ
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The　effect　of　liquid　viscosity　and

gas　fiow　velocity　on　frequency

of　bubble　formation．

約。．9cm（pt　＝41　．5　c．P．，　G＝＝　7．6　cm3／min），および。．7　cm（Pt　・＝　1．1　c。P．，　G　・・　20　cm3／min）となる。

　3・3　拡散係数Eの計算

　　残余濃度曲線の解析方法については従来多くの勧：究がある。永田ら3）は測定した残余濃度
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曲線を半対数紙．ヒにプPッ1・して，或時間以後の直線を延長して濃度比CソCo＝1の線と交わる

切片の横軸の値を1，直線部分の傾斜を一8とし次のような近似を行っている。

　　　　　　　　0＜t／O≦1　で・をよ　　CソCo＝＝1　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）
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・の関係が成立せねばならないとしている。

　　本研究により得られた残余濃度曲線は，液粘度の高い場合などでは単純にEq．（1），（2）で近

似し難い場合もあるが，その時には大略の傾向を知る意味で出来るだけ妥轟と考えられる腹線

を半対数紙上に引きfを推定した。実測した1とEq．（4）より計算したJc。i．を比較し，近似解

析法の結果と実験値のずれの巨1安とした。一般に粘度が高くなるに従って，このずれは大．きく

なる。直線部分の勾配Sよb，拡散モデル5，le＞に従ってペクレ数P訴痴Z／2Eおよび拡散係数E

を計算した。実験および計算結果を一括してTable　1に示す。ふのり液A，　B両者の比重，粘

度，温度等は完全に岡一であることが豊ましいが，調整が困難で，実験に際して若干の差異が

生じたが，これらの差を無視した。液の平均滞留時闘0は溢流管の上端まで水をみたした時の

全液体積（5830cm3）を液流壁で割った値を使用した。　Eの計算に使用した平均液流速はa　＝　ZIO’
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である。Table　1には孔径を小さくして気泡発

生数を7～9倍（’‘ii均気泡相当直径＝・O．34　cm）に

したときのEに対する効果を比較の意味で記

載したが，粘度1　c．p．での結果ではEは約2倍

程度に増大する。また表中には再現性を検討し

た結果も示してあるが非常に良好である。

　　拡散係数Eとガス流量との関係を図示し

たのがFig．8，9，10である。　Eはガス流量に最

も大きく影響され，ガス流量の増大と共に大略

直線的に増大する。また，その傾斜は一般に粘

度の増加と共に大きくなる。実験範魍内では液

流量が変化してもEに著るしい差は現われな

かった。液粘度によっても多少異なるが，ガス

流量が！5・m3／min程度でPk1となり，反応

塔の解析上，完全混合として取り扱っても大き

な誤差はないものと思われる。Plの算出におい

て，S≦1の場合ぱ、P6瓢0とした。したがって，

ごの場合はE・一：○○となる。

　　本研究では，只木ら6）のガス流量より小さ

い範囲で測定したが，類似した結果を得，Eは

Gに最も大きく影響され，比較的少量の気泡で

も完全混合状態に近づく。Gが非常に小さい場

合を除いてぱ，粘度が高い程一般にEは大きく

なる傾向がある。これば，気泡上昇に伴って液

釜

謬

s・

國

ユOO

ユO

1

O．1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O．Ol
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O　　　　　　5　　　　　ユO

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　G　（cc／mln）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Fig．　10．　E　vs．　G

がひき上げられ，混合作用が液粘度の上昇により促進されたものと考えている。

15 20

8；

4．結 論

　　単一オリフィスの気泡撹二型である石炭の液相高月三水素化分解反応器内の混合特性を検討

する意味で，これと大略同一寸法のガラス製気泡塔（Z・＝　125　cm）を用い，種々の濃度のふのり

液1を使用し，常圧下において液粘度μのEに対する影響を検討した。θ一39～99min，　G…O～

2Q　crr｝3／min，　X■　・・1～4！　．5　cp．の範閥で残余濃度曲線を求め，　Eを近似的に拡散モデルに従って

計算した。EはGにもつとも大きく影響され，　G＝・　15　cm3／min程度で容易に完全混合状態に

近くなる。Eに対するμの影響も認められ，　G篇Oに近い場合を除いてμはEを増大させる。

Eに対するθの影響は大きくない。各気泡を均一な球と仮定したとき，気泡の平均直径∂は，
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b’li’1一．一！，ta．）場合

向がある。

Gの増加と共に小さくなるが，μが大きくなるにしたが・．って次．第に増大する傾
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