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論 文
鉄 と 鋼 Tetsu-to-Hagane Vol.88 (2002)No.4

乱流に誘起された気液界面上の波動が

物質移動におよぼす影響

熊谷 剛彦*・ 井 口 学*・ 植村 知 正*2・ 米原 紀吉*2

Mass Transfer Influenced by Wave Motions Appearing on 
Gas-Liquid Interface Exposed to Turbulent Flow 

Takehiko  KUMAGAI, Manabu IGUCHI, Tomomasa UEMURA and Noriyoshi YONEHARA

Synopsis : Wave motions appear on the surface of a single-bubble rising in liquid when the bubble Reynolds number exceeds a certain critical value. 

Such wave motions enhance the mass transfer from the bubble to the liquid especially under the condition that the bubble surface is contami-

nated by surfactant. This is caused by surface renewal due to the wave motions. The mass transfer coefficient under this condition was experi-

mentally measured using a simplified model. Water and CO2 gas were used as the working fluids. Two empirical equations for the mass trans-

fer coefficient were proposed. 

Key words  : gas-liquid mass transfer; surface renewal; wave motion; contaminated water; turbulence intensity.

1. 緒 言

気液間物質移動の代表的サイ トである多数の上昇気泡か

らの物質移動を実験的に解析 した研究は過去に数多く報告

されてお り1-9),気液界面積が評価 しがたい場合 には,物

質移動速度は容量係数のかたちで明 らかにされている。著

者 らは容量係数から物質移動係数を分離することを目的と

して行って きたこれまでの研究において,上 昇中の気泡周

囲の液の流れ場がFig.1(a)に 示すように対向流,平 行流,

後流の3種 類に大別できると考 え10),11),それぞれの流れに

曝 された気液界面 における物質移動係数を実験的に求め

た。具体的にはFig.1(b)に 示すように,下 向きランスを用

いて面積を一定に保った気液界面を作 り,そ の近傍に上記

3種 類の乱れの大 きな流れ場 を生成 させ,気 相溶解速度す

なわち物質移動速度を測定した。物質移動係数の実験結果

は,著 者 らが以前に乱れの大きな流れ場にも適用できるよ

うに補正 した固液間物質移動係数に対する実験式12),13)で精

度よく近似できた。したがって実験は気液界面が清浄でな

い条件下,す なわち界面活性物質によって汚染 された条件

下で行われたことになる14,15)。気液界面が汚染されると気

(a ) (b )

(c )
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Fig . 1. Flow types around rising bubble.
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液界面は動くことができなくなり,気 泡はあたかも固体の

ように振る舞 う。ただ し,汚 染物質の詳細についてはわ

かっていない。

上昇気泡の レイノルズ数が前報10)で 示 した値 よりも大

きくなると,気 泡の側面がFig.1(c)に 示すようにスカー ト

状になって,波 動が生 じることが知 られている。このとき

物質移動速度は波動がないときに比べて,非 常に大 きくな

る。しかしながら,こ の点に関する従来の研究16,17)は上昇

気泡全体からの物質移動係数を実験的に求めており,波 動

生成部分の局所的な物質移動係数を測定 。た例は見られな

い。そこで本研究では,後 流に曝 された円錐台形気泡の側

面に波動 を生成させ,気 液間物質移動係数を求め,固 気間

あるいは気液間の物質移動係数のどちらに近い値 をとるの

かを検討 した。 さらに物質移動係数の推算式の導出を試み

た。

2. 実 験

円錐台形のCO2気 泡を作 るために用いたランス部分を,

模式的にFig.2(a)に 示す。ランスは2重 構造で内管 と外管

からなり,下 端は両管とも溶液中に開放 されている。内管

内を気相で満た し,気 液界面 を下端開放部分に形成する。

また内管 と外管との隙間に液相 を流 し込むことにより,内

管下端の気液界面周囲に強い乱れを有する下降流を生 じさ

せることができる。なお,液 相にはイオン交換処理済の水

道水,気 相には純炭酸ガスを用いた。下降流が存在す る状

態で内管に気相(CO2ガ ス)を 供給すると,Fig.2(b)に 示

すような円錐台形 となる。気泡高さを大 きくとるために過

剰にCO2ガ スを供給すると,底 面 と側面とが成す角の部分

から小気泡 となり液中に散逸するため,本 実験では高 さを

15mm程 度以上にすることはできなかった。通常,ラ ンス

内管周囲から環状 に流れ出る下降流が気泡 を勇断力により

引き下げ,そ の形状を保持 している。 しかし,ラ ンスから

離れるほど下降流速は低下 し勇断力が弱 くなるため,形 状

保持が困難 となり小気泡の散逸が起 こる。 したがって気泡

高 さは下降流速に大 きく影響を受けることになる。

気相が気液界面から溶解すると気泡高 さは低下 して しま

うが,こ れを所定の値 に保つようにシリンジで気相を連続

的に供給 しつつ時間毎の供給量を記録 し,溶 解速度を求め

た。気泡高 さの設定値は0,25,4.5,5.0,5.5,7.5,10.0,12.5,

15.0mmを 基本として,安 定に保持できる最大気泡高 さを

上限 と した。 また ランス 内管の 内径dを7.9mmか ら

21.9mmの 問で3段 階に設定 し,円 錐台形気泡の底面積お

よび側面積を変化 させた。用意 した3種 類のランスの内径,

外径および肉厚をTable1に 示す。実験中ランス内管先端

を観察すると,端 面は液に濡れており,気 泡は管内側にの

み接 し,気 泡の上面径はランス内径に一致 していた。 した

がって,ラ ンスの外径は気泡保持にはほとんど影響を及ぼ

(a )

(b )

さない。気泡高 さならびに気液界面積の評価は,実 験中の

気泡形状 をCCDカ メラで記録 し,そ の画像解析結果をも

とに行った。

実験装置全体の概略 をFig.3に 示す。ランスに流す液相

を揚水ポンプで供給 し,そ の間に設けたバルブで流量Qw

を制 御 して 下 降 流 の 断 面 平 均 速 度uを0.16m/sか ら

0.925m/sの 問で変化 させた。 ランスより吐出 され,水 槽

Fig. 2. Schematic diagrams  of  apparatus (Lance).

Table 1. Dimensions  of  inner lance (unit: mm).

Fig. 3. A schematic diagram of apparatus.
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中で気相 と接 し水槽からオーバーフローした液相はその下

側に設置 した貯水 タンクに流入するが,再 び揚水ポンプに

よりランスに供給 される液相循環型である。液相の総量は

40l,液 温は15℃ から18℃ の間で実験中 一定に保持 した。

3. 実験結果および考察

3・ 1 気 泡 形状

観測 した気泡の形状 をFig.4に 示 す。Fig.4(a)は 内 管 内

径7.9mm,外 管 内径17.5mm,下 降 流速度 を0.925m/sと し

て,Fig.4(b)は 内 管 内径7.9mm,外 管 内径30.9mm,下 降

流速 度 を0.345m/sと して それ ぞれ 所 定の 気 泡 高 さHに て

観察 した もので あ る。 ここには示 していない が,気 泡高 さ

Hが5mmま で は気 泡形 状 はほ ぼ半球 状 で あ り,気 液 界面

は なめ らかで あっ た。Hが 約5mmを 越 える と気 泡 は円錐

台形 を示 し,そ の側 面 上に環状 の波動 を生 じる。

3・ 2 溶 解 速度

波動 が生 じる と溶 解挙動 の変化 が起 こる。 この傾 向 を明

らかにす るため に,気 泡 高 さを さま ざまに変化 させ なが ら,

気 液間物質移動速度 漉を求めた。 これ をFig.5に 示 す 。Re

(=ud/v)は ラ ンス レイ ノルズ数 で横軸 は気泡 高 さ,縦 軸 は

1秒 あた りに溶解 したCO2ガ ス の質 量で あ り,単 位 面 積,

単位 時間 あた りと して求 めた フラ ックスで はない。実測値

を黒 丸で,気 液 界面 に波動 が生 じない場 合の推 算値 を臼丸

(a ) (b )

でプロッ トし,界 面に波動を生成 している状態での実際の

気液 間物質移動 がどれほどの増大 を見せ るのかを検討 し

た。ここで推算値 とは,前 述の対向流,平 行流,後 流に対

応す る移動係数 を気泡の各部分に適用 して求めた物質移動

速度 を気泡全体にわたって加算 したものである。本研究の

場合,気 泡形状は円錐台形であり,Fig.6に 示すように底

面 と側面とに分けて推算 している。側面では流れと界面は

平行であり,こ の場合,清 浄でない気液界面に適用される

物質移動係数をシャーウッ ド数Shs(=KdS/D)の 形で記述す

ると式(1)と なる10)。

(1 )

こ こでkは 物 質移動係数,Dは 拡 散係数,d Sは 気 泡の 中間

高 さに お ける気泡 直 径,Scは シ ュ ミッ ト数(=v/D),Res

は側 面 レイ ノルズ数(=ud,/v),ル は 乱れ強 さ(=乱 れ成分

の実効値/の,vは 動 粘度,uは 下 降流 の断 面平均速度で あ

る。 また,Res,Shsの 添 字sは 側 面 を意昧 して い る。 この

式(1)は,清 浄 ではない気液 界面に対 し液流れが垂直 に衝

突 した場合 な らび に平行 に流れ た場合 に適 用 され,代 表長

さと して気 泡径 に相 当す るランス内径 を用いて導出 され た

式で ある｡側 面 レイ ノルズ数 に用 いた代表長 さは,こ れ に

な らった もので ある。気泡高 さを代表 長 さとす る整理法 も

Fig . 4. Photographs of bubbles in downward  flow.

Fig . 5. Variations of calculated and measured values of 
mass transfer rate with bubble height.

Fig . 6. Estimation of mass transfer rate from conical bub-
ble.
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考えられるが,こ れについては今後の課題としたい。なお,

式(1)は,固 液間の物質移動を記述 した式 と同じである。

また,底 面に適用 した式(2)は,後 流 を模擬 した流れ

場における清浄でない気液界面からの物質移動係数の推算

式である11)。

(2 )

ここで,Reb(=udb/V),Shb(=κdb/D)の 添 字bは 底面 を意味

す る。な お,Rebは 底 面 レ イノル ズ数 と呼 びRe,Resと 区

別す る。

側面 な らび に底 面の 面積 と物 質移 動係 数 との積 を求め,

それ らの合計 を物 質移 動速度m(calc.)と して示 す と式(3)

の よ うになる。

(3 )

(4 )

(5 )

ここで,ΔCは 液相における炭酸ガス濃度差であり,そ の

他の記号はFig.6で 示 している。

以下,再 びFig.5に 戻 って考察を行 う。

(1 ) H=0の 場合

円錐台形気泡の高 さが0,す なわちランス内管の断面積

に等しい面積の界面がランス出口に形成 されており,後 流

条件での物質移動の推算モデルと同じ形態のため,式(2)

に基づく推算値とよい一致を示 している.

(2 ) 0〓H〓5mmの 場合

この範囲では実測値が推算値 をやや下回 る結果 となっ

た.こ のときの気泡形状は前述のようにほぼ半球 に近 く,

その周囲の流れは後流ほど複雑ではなく,境 界層厚 さの増

大が実測値低下の原因と考えられる。

(3 ) 5mm〓Hの 場合

気泡高 さの上昇とともに実測値は推算値 を大きく上回る

傾向を示 した。この とき気泡形状は円錐台形を していた。

また側面は,下 降する液相から下向きに強い剪断力を受け

て波動が生 じている。実測の気泡寸法より算出 した各界面

積は,気 泡高さが増すにつれ増大するが,そ の増加率は側

面の方が大 きいので,溶 解速度の増大は,主 に側面での溶

解に起因すると考えられる。なお,波 動が生じると界面積

は増大するが,Fig.4で 明らかなように波動は定在波では

なく,生 成,消 滅を繰 り返す。 したがって,そ の増加分を

正確に評価することはできないが,粗 い計算では高々20%

の増加であり,後 掲のFig.12に 示すように3倍 にも達する

物質移動速度の増加 を説明できない。このことから,本 研

究では,物 質移動速度の増加 を界面積の増加ではなく物質

移動係数の増加に帰着させて議論 した。

気泡高 さ(H)と ランスレイノルズ数(Re),ラ ンス内径

(d)を さまざまに変化 させながら行った実験で得 られたす

べての物質移動速度を ,推 算値 と比較 してFig.7に 示す｡

図中右上が りの対角線は推算値 と実測値 との一致 を示す線

である｡実 測値が小さな領域,す なわち気泡高 さが小 さい

ときには推算値 と比較的よい一致を示すことがわかる。 し

か し,実 測値が大 きくなるほど推算値に比較 して大きくな

り,最 大で4倍 の開 きに達す る。そこで,実 測値 と推算値

との比に注目して縦軸に実測値を推算値で除 した無次元数

をとり,横 軸に気泡高 さHか ら臨界高 さ〃、を引いて臨界

高 さHcで 除 した無次元数をとってFig,8に 示す。ここで

臨界高 さHcと は側面 に波動が生成する臨界の高 さで,実

際の値は5mmで ある。気泡高 さの小 さい領域では,プ

Fig . 7. Comparison of calculated value with measured 
value (contaminated face model).

Fig. 8. Variation of  m(meas.)/m(calc.) ratio with bubble 
height (contaminated face model).
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ロッ トは実測値 と推算値 が等 しいことを示す縦軸=1の 線

にほほ一 致する傾向にあるが,高 い領域ほど大きく外れ,

従来の推算式が適用できないことがわかる｡

界面が清浄でないことを前提に求められた推算値 よりも

実測値の方が大きい理由として,以 下のことが考えられ る。

波動の生 じない気液界面には,汚 染物質が蓄積 してお り,

物質移動は固液間物質移動と同じ速度を示すことをすでに

明らかにしている12)。しか し,本 実験のように側面で激 し

い流れ場により波動を生成 し,気 液界面に蓄積 した汚染物

質が除去 され得 る状況では,そ の表面は波動の生 じていな

い界面に比較 して清浄 となり,よ り高い物質移動速度を示

したのではないかと考えられる｡た だし汚染物質の除去機

構についてはよくわかっていない｡

そこで,固 液界面よりも物質移動速度が大 きい,清 浄な

気液間における物質移動係数 を用いて新 しい推算式を導出

する。しか し,本 研究と同等の気泡形状,流 れ場の条件で

の気液間物質移動の推算式はこれまでに提案 されていない

ので,液 相が清浄で界面更新が短時間に行われることを想

定 したHigbie式 を基にCliftら が修正を加えた式(6)15)

(6 )

に乱れの寄与を考慮 した式(7)を 採用 し,円 錐台形気泡

の側面における気液間物質移動の推算に用いた。

(7 )

底面においては,後 流場 に適用される式(2)を 用いた｡新

しい推算式と実測値 との比較 をFig.9に 示す。物質移動速

度が大 きくなるにつれて両者は一致する傾向を示すが,小

さな領域では4倍 か ら5倍 の差のあることがわかる0こ れ

を,Fig.8と 同様に整理 した結果 をFig.10に 示す。大部分

のプロッ トは1以 下で,Fig.8の 傾向 とは逆に推算値の方

が大 きくなる。気泡高 さの小 さい領域では実測値が推算値

の0.2倍 程度の値 しか示 さないが,気 泡高 さが大きくなる

ほど1に 漸近し実測値 と推算値が一致する傾向を示 した。

気泡高 さが最 も大 きく(H=15.0mm。 条件によっては

12.5mm),波 動の生成が活発な場合に得 られた本研究にお

ける物質移動係数の測定値 を,修 正Higbie式(6),ま た

界面に波動 を生成 しつつ上昇する単一気泡か らの物質移動

係数に対する土屋 ら16)の測定値 との比較を行った。その

結果 をFig.11に 示す。土屋 らは得 られた結果を物質移動

係数ん五のかたちで表 しているが,本 解析においてはShの

かたちに直 して表示 している。土屋らの式は ,修 正Higbie

式(6)内 のSc1/2Re1/2S項に清浄度 を示す補正項fRを 加えた

実験式(8)

(8 )

Fig . 9. Comparison of calculated value with measured 
value (purified side face model).

Fig . 10. Variation of  th(meas.)/m(calc.) ratio with bubble 
height (purified side face model).

Fig . 11. Comparison of measured value with Higbie's 

equation.
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を提案 している。側面 レイノルズ数Resが6,500よ り大 き

いとき,実 測から求めたfRは おおよそ1と なり,式(7)

は式(6)に 一致する16)。側面レイノルズ数Resが 大 きな領

域で得 られる本研究の実測値は,修 正Higbie式(6)か ら

計算 される値の周 りに分散 している｡し たがって,気 泡高

さの小 さい領域では側面の清浄度は低 く,高 さが大 きくな

るにつれて,気 液界面に生 じる波動により清浄度が高まり,

物質移動は清浄な気液界面における挙動に漸近 したものと

考 えることができる。この傾 向はFig.12か らも明らかで,

気泡高 さHが 小 さいときの実測値 は,汚 染 された界面か

らの物質移動速度の推算式(3)の 値(Rigid)に よく一致す

るが,Hが 増大するにつれ式(3)の 値 を上回 り,や がて

界面が清浄 な場合 に用た推算式(7)の 値 に一致するよう

になる。したがって,界 面が汚染 されている状態から清浄

に変化する場合の物質移動速度を記述するには,式(3),

式(7)の それぞれを反映 させた実験式が適当と考 えられ

る。 しかし装置上の制約から,物 質移動速度mが 式(7)

に一致するようになるまで気泡の高さを保持することは難

しかったために,mの 式(7)へ の漸近過程を明 らかにす

るほどデータは多くない。そこで式(3)を 基に した実験

式の導出を試みた｡

Fig.8,10よ り,推 算値 と実測値 との比が気泡高 さの関

数となることは明らかである｡ラ ンス4を 例にとって各ラ

ンスレイノルズ数Reに おける推算値と実測値 との比 を縦

軸に,気 泡高 さHと 臨界高 さHcと の比 を横軸 にとって

Fig.13に 示す。各レイノルズ数に対する実測値を結んだ線

の傾 きはReの 関数である。 さらに,こ こには示 していな

いが,用 いたランスの内径によっても傾 きが変化すること

から,実 測値 と推算値 との比は式(9)の かたちで表 され

る。

(9 )

こ こでa,bはReの 関 数,cは ラ ンス径dの 関数 と仮定す

る。 また,m(calc.)に は 式(3)を 用 い る。

Fig.14に 示 す プ ロ ッ トよ り係 数a,b,cの 式 を導出 し,式

(8)に 代 入 す ると式(10)と な る。

Fig . 12. Comparison of calculated value of Higbie model 
with rigid model.

Fig . 13. Variation of  m(meas.)/m(calc.) ratio with bubble 
height (contaminated face model).

Fig . 14. Variation of a, b, c with Reynolds number and 
lance diameter.
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(10 )

この 式 のm(calc.)に 式(3)を 代 入 して整 理 す る と式(11)

を得 る。

(11 )

式(11)よ り求 め た物 質 移動 速度mの 推 算値 を実測 値

と比 較 してFig.15に 示 す 。 これ よ り,式(11)は 実 測

値 を ±30%の 偏 差 で推 算 で き るこ とがわか る｡た だ しRe,

H,dの 適 用 範 囲 は5,000≦Re≦19,800,5.0〓H〓15.0(mm),

7.9≦d≦21.9(mm)で あ る。

推 算式(11)を 用 い るため に は,円 錐 台気 泡の 寸法 を実

測 しなければ な らない。実際 に生成す る多数の 円錐 台気泡

につ いてその寸法 を実測す る ことは困難 で ある し,流 れの

条件 によ り変化す る気泡の寸法 お よび形状 を推測す る手法

も確立 されてお らず,応 用性 が高い とは言 えない｡そ こで

円錐 台気泡 を円柱 と仮 定 し,気 泡の 高 さがHの 気泡 の物

質移動速度 を推算す る ことを試 みた。気泡 の形状,寸 法 を

Fig.16に 示 す0式(10)と 同 様 の方法で導 出 した推算式 を式

(12)に 示 す。

(12 )

(13 )

(14 )

この式 を用い て得 られ る推算値 と実測値 との比較 をFig.17

に示 す。 円柱 近似方式 を用いて も気液 界面 か らの物質移動

速 度 を ±30%の 偏 差 で 推算 で きる こ とがわ か る0式(12)

の 適 用範 囲 は式(11)と 同 じ く5,000≦Re≦19,800,5.0〓H〓

15.0(mm),7.9≦d≦21.9(mm)で あ る｡

4. 結 論

(1 ) 円錐台形気泡の高 さが5mm以 上になると,そ の

側面に波動が生 じる。

(2 ) 清浄でない液相を用いた場合,気 液間物質移動速

度は波動の生成に伴ない大 きくなる。この ときの物質移動

速度は,気 液界面が汚染 されている場合と清浄な場合との

Fig . 15. Comparison of calculated value with measured 
value (measured size, corrected).

Fig. 16. Estimation of mass transfer rate from cylindlical 

model.

Fig . 17. Comparison of calculated value with measured 
value (cylindrical model, corrected).
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間の値 を示 し,気 泡高 さとレイノルズ数が大 きくなるほど

大きくなって清浄な場合の値に近づ く。これは気液界面の

汚染物質が除去 されやすくなるためである。

(3 ) 物質移動速度mに 対 して,気 泡高 さ,レ イノルズ

数,お よびランス内径の関数として次式を提案 した。

測定値はこの式より±30%の 偏差で予測が可能である。

(4 ) 円錐台形気泡 を円柱で近似するとともに,上 式に

修正を加えて次式を提案 した。

この式 は,気 泡 の形状 がわ か らな くと も,高 さHが わ か

れば物質移動速 度 を±30%の 偏 差で予測 で きる。ただ し本

式,前 出 の式 と も適 用 範 囲 は5,000≦Re≦19,800,5.0〓H〓

15.0(mm),7.9≦d≦21.9 (mm)で あ る。

記 号

Ab : 気 泡 底 面積(m2)

As : 気 泡 側 面積(m2)

d : 気 泡 径(上 面)(=ラ ンス 内径)(m)

db : 気 泡 径(底 面)(m)

ds : 気 泡 径(中 間 高)(m)

D : 拡 散 係 数(m2/s)

H : 気 泡 高 さ(m)

Hc : 気 泡 高 さ(波 動 生成 臨 界)(m)

k : 物 質 移 動 係 数(m/s)

m : 物 質 移 動 速 度(g/s)

QW : 液 流 量(m3/s)

Re : ラ ン ス レ イ ノル ズ 数(-)

Reb : 底 面 レイ ノル ズ数(-)

Res : 側 面 レ イ ノル ズ数(-)

Sc : シ ュ ミ ッ ト数(-)

Sh : シ ャ ー ウ ッ ド数(-)

Tu : 乱 れ 強 さ(-)

u ; 下 降 流 断 面 平均 速 度(m/s)
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