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北海道大学工学部研究報告

第91号　（昭和53年）

Bulletin　of　the　Faculty　of　Engineering，

　　Hokkaido　University，　No．　91（1978）

気液系物質移動による派生流動の状態

　　　　　　　　と移動速度の関連性

柴田俊春　久郷昌夫
　　　　　（昭和53年7月8日受理）

　　Re｝ations　between　induced　convections

and　transfer　rates　for　a　gas－liquid　contact

Toshiharu　SHIBATA　and　Masao　KuGo
　　　　　　（Received　july　8，1978）

Abstract

　　　The　convections　induced　in　liquid　with　gas－liquid　mass　transfer　are　affected　by

various　conditions，　such　as　concentration　levels　of　liquid　and　gas　phases，　changes　of

density，　surface　tension　and　viscosity　of　liquid，　shape　of　interface　and　depth　of　liquid

phase．　Some　of　these　were　experimentally　discussed　fer　absorptions　of　hydrogen

sulfide　or　carbon　dioxide　into　aqueous　monoethanol　amine　or　potassium　hydroxide

solutions．

　　　Approximate　rate　analyses　for　convection　mass　transfer，　here，　were　carried　out

with　special　regards　to　contact　times　in　such　a　way　as　to　obtain　explanations　of

experimental　results　with　fairiy　good　correspondences．

　　　One　of　these　included　the　desorption　of　ammonia　gas　from　its　aqueous　solutions　to

the　agitated　gas　（air）　phase　which　had　a　restricted　volume．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1．緒　　　　　言

　異相問の熱，物質移動の際に接触界面での物性変化のために往々にして流体の運動が自然発生

する。この状況下では，物質の異相間移動速度に大きな影響をおよぼす（主に移動速度の高揚）

ことeX　lgso年後半頃から注目されはじめ，現在では派生流動（対流）下の移動現象として広く知

られてきている。歴史的には伝熱において生じる密度差の効果を扱ったRayleigh対流（Ra対流）

に始まり，種々の数学的検討，現象観察を加えられ現在に至っている1）’5）。一方物質移動でも液液

抽出に関し接触界面での張力変化が対流発生に関与するというStemling－Scriven’6｝の安定性理

論（一般に界面張力，表面張力の関係するものをMarangoni対流（Ma対流）と称す）・Ma対流

とRa対流の結合理論としてNield’i）の理論などが基本的安定性解析の方法として知られている。

なおSternlingらの理論が発表される1年前伝熱におけるMa不安定性を扱ったPearsoni3）理

論も基本的なものの一つである。

　　さてここで検討しようとする気体吸収（放散）についても，物質移動抵抗領域である液相に注
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目すると，上述現象が介在可能なことは当然であり，Brianら3），　Thomasらユ8），　Quinnら2｝の報告

が派生流動現象を取扱っている。

　派生流動問題を物質移動に限定しても解析的検討のためには，物質収支の式，発熱，吸熱現象

のあるときには熱収支の式と非線型，非定常の運動方程式，および連続の式から構成される問題

を対象とすることになり，そのうち熱収支の式を除いたとしても厳密な取扱いをすることは事実

上出来ない段階にある。しかも薄層流体での伝熱に関するB瓠ard問題の派生流動困子を浮力差

によるものとして安定性の検討を行なうことが出来たその同一課題に対し，Pearson理論で解釈

可能であるというように，派生流動は複雑な要素を含んでいる。また物質移動では上述2つの機

構が各々単独に存在する場合に加えて，互に共存し相互作用を示す場合が多い。このように派生

流動の成因は機構的に区別，断定することが困難な問題ではあるが，派生流動の存在は確かであ

り，これが移動速度を多くの場合促進することも事実である。

　本報告では今まで当研究室で行なわれた，いわゆる最初は流体運動が存在しない静止液相への

気体吸収時に生ずる派生流動と吸収速度の関係を，時間を注目変数とし化学種の組合せ，濃度，

液深の影響などともに整理し，考察を行なう。

2．実験装置および方法

　実験装置の基本構成をFig．1に示す。主な

ものは吸収液を入れる物質移動用水槽（円筒

形，ガラス製），数種の容積を有す気体貯槽，

およびマノメーター（水銀，四塩化炭素），ガ

スビューレットなどである。

　実験は下記の系で行ない，物質移動用水槽

の径を変えること，および吸収液容積を変え

ることで液深の効果を調べた。

　吸収液は濃度調整をおこなうとともに，そ

の一部は粘性を変えるためカルボキシメチル

セルPt一ス（CMC）を添加した。
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Fig．　1　Schematic　fiow　sheet

　物質移動量（吸収量）の測定は恒心のものではガスビューレットを用い，また時間に関し区分

的に恒心のものは気体貯槽の組合せでマノメーター差圧感度を追跡しやすくなるよう設定しp

－V関係より算出した。なお面容実験では圧力の絶対値は設定圧力±50mmHgである。

　　使用系

　CO2，　H2S－KOH。q，モノエタノールアミン（以下MEA）水溶液（＋CMC。q）吸収

　アンモニア水溶液からのアンモニアの放散

3．実験観察結果の整理

　派生流動状態および物質移動速度を支配し，あるいは特徴付ける主因子は派生対流のある系を

選定する＊ことのほかに，次の項目があげられる。

a）吸収液濃度，気相濃度（分圧），溶解度

＊派生対流のおきる系の選定には，線型安定論で不安定であると評価されるもののほかに，溶解度の大きい系（例え

ば酸性気体の苛性液への吸収など），表面物性（張力）変更に効果のある有機蒸気の関連する系などが基準となる。
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b）

c）

d）

e）

f）

　以下に上掲項目順序とは異なるが，

　i）

　派生流動を形態的に理解するこ

とを試みる。気液の静止領域に逆

転した密度層（密度成層）あるい

は表面張力の極部的な不均一領域

があるとき，これらに基づく力が

液相に働き，液相が流動状態にな

る。この流動は必ずしも撹拝操作

のように全体に波及するものでな：

く，液表面で限定湧出領域と吸込

領域からなるいくつかのセルを形

成し，モザイク状を呈する。この

様子の例をPhoto　1－aに示す。　b

はその側面状態（降下流）を示し

たものである。

密度差，界面張力差，粘度などの物性

界面活性剤，汚染物質の有無

接触面の形状，大きさ，液深

セルの状態，降下流

接触時間，定常性，非定常性，遷移

　　　　　　　　　　　　　　これらのいくつかについて実験結果を整理する。

セルと降下流

Photo．　1　State　of　induced

　convection　after　elapsed　time

　above：a，　below：b

9嘱　　　v

Photo．　2　State　of　induced

　convection　at　rather　just

　contact　above：a，　below：b

　このようなセルの形態と物質，熱の移動速度の対応について述べた報告9）’12）’14）もあるが，現在の

ところその関係は定量的には明確になっていない。しかしこのセル形態および降下流は移動速度

に依存するほかに，気液接触面の大きさおよび形状，三三によっても変化する。

　接触面積が大きくなってメニスカス効果が相対的に小さい際の観察結果を整理すると，多くの

点状セル（1分以内）からすみやかに多角形セルへ変化成長する。側面では系の組合せにもよるが

（屈折率の相違），鮮明な流れ（plume）がみられる（Photo　2）。長時間経過後，セルの大きさが

増大し，かつ動きはゆるやかになり，輪郭が不鮮明になってくる。この大きなセル形成を示すも

のは，物質移動速度も低下することから，表面附近の液密度が本体のそれに比較し相違が小さい

か，あるいは表面張力が小さいため，表面で大きく拡がるものと考えられる。この際の側面図は

条というより曲解状を示す。

　時間経過のほかに液深が深いとセルは小さくなるが，これも接触時間の経緯と同様の効果によ

るものと考えられる。

　ほかにセル形状は粘性の影響も受けるが，これについては物性の欄で述べる。

　ii）　吸収剤濃度，気相濃度（分圧）の影響

　溶媒が単一成分ではなく，MEA，　KOHなどの水溶液であるとき，これら化学種の初濃度は移

動量，派生対流開始時刻，派生対流の強さ，移動速度に影響を与える。Thomasら19）によると，

CO2－MEA系で対流開始時刻は2M／1位で最小になると報告している。またplume降下速度を

調べた結果によると，CO、一MEA，　H2S－MEA系ともやはり2～3　M／1で最大値をとっている15）。

　初濃度の変化は一般には吸収気体の界面濃度を変えると考えられるが，派生対流系では濃度増
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加は必ずしも移動速度の比例的増加にはならな：い（飽和溶解度は上述2系で初濃度，分圧とほぼ

比例関係にある）。

　上述の対流開始時間，降下速度に極値のあることに対応さぜて物質移動速度を調べたのがFig．

2～4である。この関係より明らかなことは，低濃度領域で移動速度はMEAの初濃度に比例して

いるが，高濃度領域では，濃度にそのまま依存するのではないと思われることである。これは液

相内対流の微細構造に変化のあることを示唆していると思われるが，詳細は今後の検討にまたね

ぽならない。本研究で多くの実験は上述濃度からみれぽ，低濃度側を取扱っていることになる。
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　iii）　液深の効果

　液深が増加した場合の効果は，もし派生対流が張力によるもののみであるなら，あまり問題で

はないはずであり，深層でも運動があるとすれぽ，浮力対流であると考えられている’3）。

　しかし張力対流のみでなく，物質移動に有効な降下流が存在する場合，液表面から底部まで溶

質を含んだ二二が移行し，途中で溶質が希釈されたとしても，これが上部へ戻るまでの循環時間

以上の接触時下を対象とするとき，明らかに液深の効果のあることが考えられる。

　吸収：量一時間の関係に及ぼす液深効果の典型例をFig．5に示す。このH、S－MEA系では断面

積が小さい（9．62cm2）と，最初非常に激しいメニスカス対流（界面張力対流の一種目が発生する8，。

壁面では波状起伏を呈し，また降下流は環（ring）2）を形成することもある。このring形成は界面

領域中門部的に激しい運動が生じたためと考えられる。このような系の積算移動量は初期で時間
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の約2乗に比例して増大してお

り，移動速度も時間に比例して

増大していることになる。液深

が大きくなると，このような急

激な変動は接触時間の短い領域

へ移行して行く。対流運動の強

さにもよるが，吸収量は時間の

0．5乗以上，多くは1乗近辺の

値となる。しかし定常物質移動

領域が時間全体にわたっている

わけではな：い。

　代表的な移動量の時空依存性

はFig．6にも示した。また液深

の増加はある程度までは着実に

物質移動の上昇をもたらしてい

る。（Fig．10．11）
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これらの困子のうち張力は動的な

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　粘度についてのみ検討する。

　密度は単独にその大きさが問題になるのではなしに，溶解現象の結果，表面北辺と本体でその

差が生じたときに効果を表わす。単に運動をRa機構に依るものとすれぽ，　tOP－heavyの時のみ

運動を生じる。ここではこのような状況に近いものを取扱うので，密度差は派生対流系の焦点に

位置することとなる。肉眼観察で系に表れる垂直降下plumeの代表的なものに着目し計測した結

果では，この降下速度は本体液　　　　　　5　　　　　　・

と移動物質を充分含む液（飽和

状態）の密度差と直線関係にあ

る（Fig．7）。この相関で原点を

通らないのは△ρが小さいと観

測出来るほどの運動が存在し得

ない（microflow）か，あるいは

あるplumeの降下が界面から

かなり離れた所では，これ以前

に通過して逆向きの速度成分を

有する場の影響を受けるためで

あるのか判定し難いが，移動

plume自身が作る乱れの効果：

は少ないものと推定される。

　上記の密度差を与えての対流

下における移動速度と，plume
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の降下速度の関係をFig．8に示した。この結果降下速度が大きければ，移動速度も大きいことが

わかる。

　液の粘性については，派生運動の開始時刻の調整を目的とした研究がなされているが2），広い粘

度範囲の系統的な調査はなされていないようである。

　一般に粘性力は運動エネルギーの散逸という形で，運動の存在にとっては負の働きをする。一

方勢断力によって運動を近傍に伝えるという正の働きもある。したがって粘性が増加すれぽ運動

を発生させる際の臨界Ra数，あるいは臨界Ma数に到達し難くなるという効果があるが，しかし

一端運動が生じた後では，運動が狭い領域に限定されないという効果は考慮される。

　気体の飽和溶解度が変らない範囲でCMCを加えたCOr　MEA。9系吸収で粘性を約33倍にし

ても積算移動量に与える効果はせいぜい半分に減少する程度であり＊，対流物質移動機構に致命的

な変化を与えるものではないと考えられる（前述Fig．6参照）。ただし粘性の増加は前述セルサイ

ズを大きなものにしている。このセルが大きなものにならないよう仕切板で制限を加えると，吸

収速度は増加する。

　Flg．6によれば粘性の効果は，吸収初期と中期以降で多少の差があり，それぞれ一〇．1，一一〇．2乗

で物質移動に表れた。

　V）　界面活性剤について

　張力対流系においては界面活性剤の存在（上記MEAも水と比較したとき明らかに界面活性物

質である），あるいは表面汚染は重要な因子ではある。対流カミ存在し，これがRa系かMa系かを

判定すること6），および表面が汚染されているか否かを判定する際に，別個に表面汚染を併用する

手法が報告されている。また可溶性活性剤では表面運動がおこり，不溶性活性剤では界面抵抗と

なり物質移動速度を抑制するなどの報告がある4）。

　本系においても汚染を行なった場合の効果を一部実験的に検討したが，今まで述べてきた吸収

速度状態とはかなり異なるものであり，本報告とは別に取扱うことにし，ここでは省略する。

4．解析的接近法の一つの考え方

　今まで派生村流の定性的な挙動と移動量が時間依存：性を示すことについて述べてきた。また物

質移動速度の点綴を注釈なしに，この逆数と時間の関係で示した。ここでは理論的厳密さに欠け

るが，流体速度の時間依存性，物質移動速度に関し近似的に考察する。

　Ra対流下の運動方程式は非圧縮性流体とBoussinesq近似の条件設定，並びに渦度9の導入で

　　　　　lfl＝7×（uxse）＋i［lt．7×（pK）＋uAse　with　7・u＝＝o　（1，2）

である。一方物質収支に関しては反応過程を省略して

　　　　　　　　　　　　　　　　DCIDt＝Dli　C　（3）
であり，これに状態方程式

　　　　　　　　　　　　　　　p＝　po｛1十a（C－Co）　（4）
を加えた連立方程式で処理される。Ma効果は運動方程式の境界条件として導入される。

　緒言でも述べたように3次元非定常非線型問題の解を得ることは実質的に不可能である。派生

’　Thomasら17）はCO、．水系々こグリセリン堂添加（最：高46％）した結果を報告している。この時粘性係数は初期状態

で約5cpであり，移動量は約1／3に低下している。この効果については，流体の非ニュートン性，および一種の

反応吸収として，さらに今後検討を要する。
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対流は往々しにて2次元的であることより，直角座標系（x，y，　z）で

　　　u＝（u，　O，　w），　2mu　（O，　M，　o），　x　：（x，　O，　z），　K＝＝　（o，　o，　一g）

の設定を行なう。この結果運動については9に関する次の方程式を取扱うことになる。

　　　　　　　　呈薯一・・器＋・（a2　，　02E＄tP－2十EEt　i2）9w・h袈＋器一・

　また門柱座標系（r，ψ，z）でψ項がない2次元流動では，

　　　u＝　（u．，　O，　u．），　se　＝（O，　9’，　O），　x＝（r，　O，　z），　K＝（O，　e，　一g）

の条件のもとに，直角座標系と類似の方程式

　　　ee’lll’＝agg／＋uAs2＋i2，1（rurww1）一；，　lll／！Z　with　a－O，（rur）＋owwO，（ruz）＝　O

から計算することになる。

　ここでは簡単のために直角座標系のみを検討する＊

の時間依存性は大きく変らないと仮定している）。

（5）

（6）

（7）

（8，　9）

（いずれの場合とも条件設定によっては9

　前式で9，u，　Cが最初2，，　w，　C，の値を有し，その後各々に微小摂動lj　9ρ，　Up，　Cpが加わっ

たものとして後者が各々

　　　　　　　　　　　　　（9p，　up，　Cp）＝（f，　g，　h）e6t　（10）

の関係をもつとして線型化し解析するのが線型安定論である（Javdani7）は定常状態を仮定し、

セル形状が変らないなら，この解析法を拡張し物質移動係数を求めることが可能であるとし，導

式している）。しかしこの解はσの値にもよるが振動的な解であったとしてもu・＝・0のもとでt＝0

において零でないUp値を有するものであり，静止状態から出発するときは問題である。加えて物

質移動では，伝熱で用いられる型の分布∂Ci／∂z　・＝　constとなるような実験設定は困難である。

　ここではt＝0でuFOかつuρ　＝Oとなるようなuの解を得ることを試みる。変数分離法で6式

を解き，その結果に定数変化法を使用するとUp＝（Up，　Wp），ざ2ρに関して次の関係を得る。

　　　　　　　Up・：（γ／α）eXP（βx＋γz）・B（α，　D，レ，　t）・A（t，　z／v／孤）　　　　　　　　　　（11）

　　　　　　　wp　”　一（B／a）e　x　p（Bx－i－7z）’B（a，　D，　y，　t）・A（t，　z／Vcrt　t）　（12）

　　　　　　　9p　＝＝　e　x　p（Bx＋7z）・B（a，　D，　v，　t）・A（t，　z／VIMTt）　（13）

ただしβ2＋γ2　＝α，B（a，1），レ，　t）・exp（αDt）一exp（αレt）であり，関数Aは次の偏微分方程式の

解である。ただしz／、／孤＝ηとおいてある。

｛・D・γ・（∂　　αDeαDt一αレeαレtzS，T＋tm’ti　D，一．’v，））一・・（ノ・・…＋島1｝・｛・わげ偽諾㌃警響

一・・（ノ・D・γ2＋8，1ト（…γ・）・そ蚤覆r諜1搾＋（鋤・）（…勧

椥f・η蓼・・C廠γ・＋島）

・A　：O

（14）

関数Aは時間と物質の拡散移動を支配するフーリエ数の関数であることは容易にわかるが，偏微

分方程式の係数が定数ではないので一般解を得ることは容易でない。

　そこでD《u，およびtが大きくなく，液相表面附近（η→0）を対象どする。このような条件

下でA掌Keεηφ（t）の仮定をすると，

＊実験事実ではセル形成をみるとき，円柱座標系の方が，直角座標系より正しいと思われる。
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　　　　　　　　A贈｛1皇1，1・・＋（2S惜多S2）＋4響）・π＋……｝（15）

の関係を得る。上式中Sは一種のシュミット数（S＝》7万・厨）であり，2S2は整数で

ないものとする。

　Aの中味を調べるとtが小さい場合の派生対流はC＊αg…の重力項があまり大きな効果を示す

とは考え難い。もしこれが効果を表わすとすればγが非常に小さく，Wpがz方向の広い範囲にわ

たり，ゆるやかな変化をしているときである。S2値にもよるが垂直方向の速度wρは時間が小さ

く，表面附近（z÷0）では，次の関係で記述出来るはずである。

　　　　　　　　　　wl．；．　．t　一K｛leBx＋rz（i－eaut／　（一i［：．Sili－i－g，int）　（i6）

　またz方向の物質移動速度を考えると，通常の定義

　　　　　　　　N＝：一D雰一・＋（wC）レー・wi・h　Cl…一（C汁C・）1・一〇一C＊　　（17）

であるが，流れの存在下では拡散項の寄与ぱ小さく省略出来る。したがって積算移動量Wは

　　　W一∬N・・イ（w・）i。。。d・　・・　・・　f．　‘w・…一αK喜・・ゾ…1§1・1・・dl…t2（18）

となり，移動：量がt2に比例して増加することが推定される。Fig．5において移動量がt2比例に近

い形で進行しているのは，上記の展開結果に対応していると考えられる。

　次に時間経過後の速度について考える。ただし速度はDpS2p《yA　S2p（Dρ＝uρ∂／∂x＋Wp∂／∂z）を

満足するものと仮定する。やばり速度，六度の関係を先の出発式（11～13）式で考え，A諏φ（t）eεη

を仮定する。この式中φ（t）値は次の微分方程式で決められる。

　　　　　　　｛岳＋・α一・c・（・＋π翻｝｛岳一D・（・・th）2｝の

　　　　　　　一｛㌻1一器・讐・C＊（　　　　　e1十痂）｝の　　　（19）

しかし今問題としているのは長時間経過後であるからのに関する微分方程式は次のように簡略出

きる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　撃・讐一・　　　　　（・・）

　．ヒ式を解きtが大きくなった時、速度wρが飽和性を有する（速度が無制限に大ぎくならない）

とする条件をつければ次式を得る。

　　　　　　　　　　　　w．t　rm74eB　r＋rzK（1－e－apt）eev　（21）
　　　　　　　　　　　　　　　a　　　　　　　　　　　　　　　　　　　αン

したがってtが大きいと定常対流速度となり，この結果移動量Wは時關に比例する結果になる。

これは実験的にも対流の成長が短時間に終了する（Woct2がみかけ上みえない場合）際の結果と

対応がついていると考えられる。

　最後にDρS2p》レ∠島の場合を検討する。この問題は運動が摂動的ではない際を特徴づける場

合でもある。運動方程式6は．ヒの仮定で次の形となる。

　　　　　　　　　　　　　　　響＋D・9・　＝・・讐　　　　　（22）

上式を変数分離で解くとする。右辺のCpはDpgpと同一の時間依存性を有するものと仮定し，

9p，　Up，　Cρをそれぞれ次の形におく。



9 気液系物質移動による派生流動の状態と移動速度の関連性

　　　　　　　　　　　（9p，　up）　＝　（fg（x，　z），　fu　（x，　z））h（t）

　　　　　　　　　　　　　　Cp　＝：　g（x，　z）lz2（t）

この結果f，9は決まらないが，h（t）の関数形は次のように決まる。

　　　　　　　　　　　　h（t）ml／（at十b）　a，　b　constants

　注口変数tの関数がきまったので、ふたたび対流物質移動速度を考えると

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1　　　　　　　　　　　　Nm（wC）lx．．o＝C’F（a，　x，　z）lx－o
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　at十b

となり，a，　bは不明であるが，

21

（23）

（24）

（25）

（26）

　　　　　　　　　　　　　条件がみたされると移動速度Nの逆数は時間tと直線関係にある

と推論出来る。なおDp［S2p　〉　yA　9ρの時には中間的挙動をとることが予想される。

　以上の取扱ぱUiが零でなくても獄が…定髄をとるような流れから出発するときにも近似的に

適用可能である。

　さて以しの問題は，すべて気体を受け入れる溶媒中での溶質の蓄積を考慮に入れていない。換

言すれば、有限溶媒量で非常に長時1周経過した状況…ドでは派生対流のためのエネルギー補給が出

来なくなるので問題の対象外である。

5．結論的考察

思われる（Fig．9）。派生運動のある種のものを掩絆のr．　P．

：m．に対応さぜて検討した研究iO）はこの強い現象に注目し

ていたものと考えられる。

　遷移点は必ずしも明らかでないが，分圧が低くなり，供

給されるH2S：量が少なくなった場合（Fig．3，4）には運動

も全領域にわたり大きな値で存在することが出来ず，Dp

Ωρ》v△Ωρ型に移行して行くものと考えられる。ただし後

述のようにMEAの粘性はKOH。qより高いにもかかわら

　近似理論ではあるが派生対流が物質移動に及ぼす効果を時間に注目し，3つの代表例であげた。

　H，S－MEA系のうち分圧が高い場合（Fig．2）はDpStp《v△Ωρの分類にあてはまるものと考え

られる。実験データはかなりのバラツキを示しているが，特に振幅の激しいのは初期の接触時間

1であり，その後一定値（定常移動）に接近する。MEA。σは濃度が高くなると粘性も大きくなり，

：近似的にC＊〃＝constとなるものと思われる。なお溶質の供給が多くて，激しい運動が継続する

ときに暇勧に完全飴にな・てv’ると教てよいとも篤一一一．繭漸砺・1

　　　　　　　ヒ　セ　く　の

Fig．9　Almost　complete　mixing
　appeared　in　H2S－MEA、q　contact

ず，両者が同一の傾向を示していることからMEAではDpΩP＞　v△Ωρの条件はDρΩ》△Ωρとな

るような渦度分布を形成していることも考えられる。

　CO2－KOH系はvが小さいので十分な溶質供給がある場合には，溶媒濃度が小さくても，　Dp

Ωρ》り△Ω，型となる。なお運動の減衰状態（勾配）は液深の効果を受ける。この時間依存性，液深

依存性をFig．10に示した。当然のことであろうが，液深が浅いと運動は短時間しか経続ぜず，液

深の増加と共に，定常物質移動状態とみなせるようになる。

　COrMEA系はCOr　KOH系より粘度増加の分だけ減衰が大きい（Fig．1i）が液深の効果に

ついてはほぼ類似の効果を示している。

　最後に今まで時間依存性の合理的解釈が出来なかったアンモニア水溶液からのアンモニア放散＊

’アンモニア水溶液はアンモニアを放散することで密度が増加する。
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実験の結果も物質移動速度の逆数が時間と一次の関係にあるとして説明出来ることを述べる。

　実験条件は吸収の場合と異なり，気相抵抗が問題になると思われるので，これを省略するため

に気相（空気）を庭瀬状態にしてある。また気相はアンモニアからみると明らかに有限領域であ

り，アンモニアの蓄積は時間的にすぐ問題となる。そこで上記の速度，時間関係を次のように修

正した。

　　　　　　　　　　　　　N－Cl｛還W　wher・W－f。tN・・　　　（27）

上式をtで微分し，解き直すことでWは次の形となる。

　　　　　　　w　，．　f．tNdt，．Kr（（t＋？）一h’anv（mll“）一hia／　k，　K’　．　constants

Fig．12はこれら定数をデータに合うよう

（28）

決めた計算値と実験値との関係であるが一応

満足出来る一致を示していると思われる。

　以上の諸結果より，物質移動速度の時間依

存性を調べることで派生対流の様子を整理す

ることがかなり可能であると結論出来る。ま

た移動速度の逆数が時間と直線関係になる事

実は，強い非定常性がない場合には相当有効

であると思われる。

　本研究にあたり，実験において伊藤誠二，

亀田洋一，葛西潤二の諸氏を始めとして，当

研究室からの多くの諸氏の御協力をいただき

ました。深く謝意を表します。
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