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国･本館

は し が き

重油の水素化分解や水素化脱硫などの工業反応装置として重要な気液下降

並流充填層反応器､いわゆる濯液充填層反応器(Trick一e Bed Reactor)は､下

表に示すように実験装置から工業装置にいたるスケールアップにおいて､直径

比は1 60倍､面積比は2万5千倍､体積比は50万倍にも及んでいる｡

装置規模 直径[m] 層高[m] 面積比[-] 体積比[-]

実験(ベンチ) 0.025 0.5 1

0.12 1 23

中間(パイロット) 0.38 2 231

1.25 5 2,500 25,000

工業(コマーシャル)4 10 25,600 512,000

このような装置の性能に重大な影響を及ばすのは､反応流体の流動状態で

あり､気液の均一分散による局所過熱(ホットスポ､ソト)防止に尽きると言っ

ても過言でばない｡ しかし､高温･高圧下で運転きれる工業装置内の状態を

直接観察することば事実上不可台巨である｡ そこで､本研究では常温･常圧で

はあるが種々の方法により装置内の反応流体の流動状態を測定し､装置設計に

有用な知見を得ることを目的とした｡

得られた成果をまとめると以下のようになる｡

1.気液下降並流充填層内の半径方向液流圭分布の測定

従来､気液向流接触型のガス吸収用充填層
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では液が層の壁付近を多く流下



すると言われ､気液下降並流型の触媒反応器でも液の壁流が存在するものと憶

測きれてきた｡ この点を明らかにするため直径0.38m､最大層高3.0 mの

パイロットプラント規模の装置を用い､層内半径方向の液流量分布を測定した｡

本研究の結果､気液並流接触型で･､触媒のように粒子径が小きな充填層では,

むしろ壁近傍の液流量が層中心部よりも小さいことを見いだした｡

工業触媒は多孔質の成形粒子であるが､実験装置でば非多孔質の球形粒子

がよく用いられ､往々にして後者による測定結果をもって工業装置の流動状態

を予測することがなきれている｡ そこで､本研究では多孔質･成形粒子と非

多孔質･球形粒子による層内半径方向液流量分布の結果を比較した｡ この結

果､非多孔質･球形粒子を用いた充填層の半径方向嫡流量分布は均一になりに

くく､多孔質･成形粒子の層では下流に行くに従い､均一分布になり易いこと

が明らかとなった｡

本研究の結果､とくに工業装置のように層径が大きく､多孔質･成形粒子

の充填居では液の壁流は存在しないか､あるいは存在しても全流量に占める割

合が小さく､重大な問題にならないと考えられる｡

2.気液下降並流充填層内の局所液滞留率分布の測定

濯液充填層において､反応流体を半径方向に均一に流すとともに､局所の

液滞留率(ホールドアップ)を高めることば触媒との接触効率を高め､高反応

率を得るために重要な問題である｡ そこで､液滞留率分布と液流量分布を同

時測定し､層内での気休および液体の流動特性を解明することを目的とした｡

液流のみから気液並流に変えると嫡滞留率が低下するが､とくに液供給流

量が大きいぼど減少の度合が大きい｡ 半径方向に分布があるが壁郎でとくに

大きいと言うこともなかった｡ 一方､前章1.で壁部の液流量が中心部より

も小さいことが得られたが､本章の実験でも確認された｡

気液下降並涜の場合､一般に気痛快給流量比が大きく､層内通過の駆動力
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は気体側の圧力による｡ したがって､液滞留率の大きいところば気体流れに

有効な空隙が減少し､流動抵抗が大きく､結果として液滞留率の小きいところ

を気体が選択的に流れると考えられる｡

3. X操C T法による気液下降並涜充填層内の液涜動の可視化

充填層内の液流量分布や液滞留率分布の同時測定において､多数の測定用

プローブを層内に挿入することば､流動の妨げとなり望ましいことではない｡

そこで､本研究では近年医療用として重要なⅩ線C T (Computed Tomography)

法を利用して､充填層内部の流動状態の''その場(in situ) ''観察を行った｡

医療用Ⅹ線C T装置を利用するため､小規模装置による限られた条件下の

操作であるが､反応流体を模擬した流れの中にⅩ線造影剤を注入し､これを時

間的あるいは空間的に追跡し､液涜動の可視化が可能となった｡ この結果､

液体が層壁付近を顕著に多く流れるという現象は見いだされないことが.,本研

究からも明かとなった｡

4.充填層内の涜動解析

気液下降並琉充填層内の流動状態を理論的に解析することば､層内の固体､

液体および気体の局所滞留率(ホ-ルドアツプ)分布があるために現状では極

めて困難である｡そこで､本研究では第一歩として､ベクトル表示のErgun

式が局所的に成り立つものとし､空隙率分布がある層に気体または液体の-相

のみが涜れるときの流動を数値解析した｡ この結果､粘性支配の流れ(例､

粒子レイノルズ数R e=1.5)では流線が空隙率の大きい部分に大きく偏り･､レ

イノルズ数の大きい慣性支配の場合には空隙率分布があっても充填層の人口近

傍を除き流線が平行となることがわかった｡

本解析法を気液下降並流充填層内の流動状態に適用することば今後の課題と

して残された｡
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研究成果

工業規模の気液並流充填層反応器の合理的な設計･操作のために､研究計

画に基づき次の4項目について研究を行った｡

1 )パイロットスケールの充填層内の流動状態､特に液体の半径方向流量分

布の測定

2)局所の液滞留率(ホールドアップ)分布の測定

3) X線C T (Computed Tomography)法による充填層内部の流動状態の''そ

の場(in situ)M観察

4)気液並流充填層内の流動解析の第一歩として､空隙率分布のある充填層

内の単一相の流れの解析

各研究項目ごとに得られた研究成果を､各章に分けて以下に列記した｡

-5-



【1 】 気液下降並涜充填層内の半径方向液流量分布の測定

[1-1コ 概 要

従来､気液向涜接触型のガス吸収用充填層では液が層の壁付近を多く流下

すると言われ､気液下降並涜型の触媒反応器でも液の壁流が存在するものと憶

測きれてきた｡ この点を明らかにするため直径0.38m､最大層高3.0 mの

パイロットプラント規模の装置を用い､層内半径方向の液流量分布を測定した｡

本研究の結果､気液並流接触型で､触媒のように粒子径が小さな充填層では､

むしろ壁近傍の液涜量が層中心部よりも小きいことを見いだした｡

工業触媒は多孔質の成形粒子であるが､実験装置では非多孔質の球形粒子

がよく用いられ､往々にして後者による測定結果をもって工業装置の流動状態

を予測することがなされている｡ そこで､本研究では多孔質･成形粒子と非

多孔質･球形粒子による層内半径方向液流量分布の結果を比較した｡ この結

果､非多孔質･球形粒子を用いた充填層の半径方向液流量分布は均一になりに

くく､多孔質･成形粒子の層では下流に行くに従い､均一分布になり易いこと

が明らかとなった｡

本研究の結果､とくに工業装置のように層径が大きく､多孔質･成形粒子

の充填層では液の壁流は存在しないか､あるいは存在しても全流量に占める割

合が小さく､重大な問題にならないと考えられる｡

[1-2コ 目 的

固体触媒気液相反応を行なわせる気液下降並涜充填層反応器､いわゆる濯

液充填層反応器の研究ば､従来より数多く相告され､基本的な気液の流動特性

は明かになってきている｡ しかしながら､従来の研究報告は充填粒子として

ガラスビーズのような非多孔質･球形粒子を用い･､比較的層径,層高の小さい
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ものがばとんどである｡ したがって､得られた知見を工業反応装置の設計に

適用しようとするとき､その適用限界の妥当性に疑問の余地がある｡ たとえ

ば､工業触媒は多孔質で､かつ非球形の成形粒子であるため､非多孔質･球粒

子で得られた液ホールドア､ソプや液混合拡散係数はそのまま使えるか､球直径

を用いて整理されている相関式を非球形粒子にも適用可能か,などの問題点が

ある｡

工業装置と同じ寸法の実験装置で種々の特性を調べることが望ましいが､

工業規模の濯液充填層反応器の直径が約4 m､高きが数ないし十数mにおよび

[1, 2]
､このような大規模な装置での実験は困･#である｡本研究はパイロッ

トスケールを想定した直径0.38 m､最大層高3.0 mの装置内に1/16''三葉形

の工業触媒を充填し､空気一水系で半径方向液涜童分布を測定する｡ また､

比較のために工業触媒と相当径が等しい直径1.4 mmの球形ガラスビーズを充

填した実験を行い､充填粒子の影響も考察する｡

[1-3] 実 験 装 置

図卜1に実験装置の概略､衰卜1に実験集件を示す｡

充填層本体は､内径0.38 m､最大層高3.0 mのアクリル樹脂製である(

写真卜1) o 充填層上告酌こは､気液分散器があり､気液を均一に充填層に供

給する役割をし-ている(写真1-2)
｡気液分散器には･､

2本のガス供給管､

液の分散を良くきせるためにH形をした液供給管および､ 2枚のアクリル製多

孔板よりなる｡ ガス供給口は上に向いており､流人空気はまず上の蓋に吹き

つけられた後､下向きに流れを変える｡ 一方､ H字形の液供給管には小さな

穴が多数明けられており･､水が均一に流出するように酉己厚されている｡ 多孔

板には碁盤の目状に配列しノた穴があり､ 2枚の多孔板の穴が上下に重ならない

よう配置してある｡
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充填層下部には､採取器がある(表1-2､写真ト3) ｡ これは流れを

乱きずに気液を同心環状の7つの部分に分割する働きをしている｡ 半径方向

の液流量分布の測定は､この採取器によって7つの部分にわけられた液の量を

測定して行なった｡

実験装置には､これらのほかに流量測定用のローメーター､充填層の圧力

損失を測定するための圧力タップ､層内の液滞留量を測定するための締切用バ

ルブなどが装備されている(写真ト4) ｡ また､測定値をパーソナルコンピ

ューターに取り込み､種々の計算処理を同時に行った(写真卜5) ｡

図1
-2は､本研究の気･痛快給流量の操作範囲を粒子基準のレイノルズ数

で図示したものである｡ 参考のために流動様式を図示したが､本研究の操作

範囲は全てtrickle flow (濯液流)の領域と思われる[3, 4, 5].

図卜3は､用いた1/16"三葉形(クローバー形)工業触媒粒子(写真1

-

6)の長きおよび球形ガラス粒子の直径の分布を対数確率紙で図示したもので､

代表長き(直径)として50 %相当径を採用した｡

[1-4コ 実 験 結 果

(1/16''三葉形触媒､濡れの進行状況)

工業反応装置に新しく乾いた触媒を充填し操業を開始する場合(スタート

アップ)
､反応開始に先立ち予備的な操作として触媒に反応液(または反応生

成液)を涜し､触媒を濡らすことを行う(pre-wetting) ｡ そこで､本実験で

も通水開始後どのような経過をたどって触媒の濡れが進行するかを観察した｡

写真1-7 -写真1-14はパイロットスケールに1/16M三葉形触媒を充填し､

本実験範囲での最大液流量34 I/h (液空塔速度Ulo=0.5 cm/sに相当)で通

水したときの写真である｡ 各写真において､やや黒く写っている部分が水に

濡れていることを示す｡ 通水開始後､時間経過とともに次第に黒い部分が拡
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がり､約300 min後(写真1-14)でも完全に濡れていないことがわかった.

従来､充填層の壁付近では空隙率が大きく､この部分を液がよく流れると

言われているが､本写真集を見る限り､かなりの高液流量で水を流したにもか

かわらず水は壁部を完全に流れず､むしろ充填層内部の濡れが次第に壁付近へ

拡大していると言える｡

また､多孔質固体では吸水性が良く,半径方向への拡がりも急速に進行す

ると予想されているのに対し､約300 min後にも乾いた部分が見られたのは意

外であった｡ 本観察は､壁部分に限られるが､このような事実は充填層内部

においても乾き部分の存在が考えられ､反応器をスタートアップする時のpre

-wettingにかなりの長時間を要することがわかった｡

(半径方向液流量分布､球形ガラス粒子)

層径D=0.38 mのパイロットスケールの装置に､直径dp=1.4 mmの球形

ガラス粒子を層高L=0.15 - 1.40m充填し(L/D=0.4 -3.7) ､種々の

流量で気体および液体を流したときの半径方向液涜量分布を測定した(囲1 -4

-図卜7) ｡ 各国において充填層高L=0柑の位置に描かれた分布は､粒

子を充填しないときに測定した液流量分布である｡ ついで､各充填層高にお

いて測定した分布を同一の図の下方に示レ､液が流下する間に分布がどのよう

に変化したかを示した｡

液体供給流量が20 I/h (癖空塔速度Ulo=0.3 cm/sに相当)以下の時､

気体供給流量(空塔速度Ugoで表示した)の変化にもかかわらず､半径方向の

液流量分布はばば均一であった(図1-4､図1-5) ｡

一方､液速度が大きい時(液供給流量27
- 34 I/h)には､層高L=O m

(すなわち､気液分散器の直後)において､すでにかなり半径方向に液琉童分

布が認められたo しかし､液供給流量34 I/h (液空塔速度Ul()=0.5 cm/s)
､

充填層高L=1.40 mでは､半径方向の嫡流量分布が均･-化することがわかった
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(図卜6､囲ト7)｡

気体供給流量が半径方向液流量分布に及ぼす影響は､全体に顕著でなかっ

た｡ (囲1-4と囲ト5の比較)

(半径方向液涜圭分布､工業触媒粒子)

工業触媒の1/16"三葉形粒子を用いた時の液流量の半径方向分布は､球形

ガラス粒子を用いた時と異なり､一般に半径方向液流量分布が均一であった(

囲1-8 -囲1-ll) ｡ 特に､高液供給流量の時でも層出口の液流量分布が

半径方向に均一で､気油分散器直後の不均一分布が解消されていたことである

(図1-10-囲ト11)｡

このように多孔質粒子を用いた場合には､充填層高が比較的低い時(L=

0.40 m)でも半径方向の分布が改善きれ, L=1.00
m以上ではほぼ均一と見な

すことができた｡ 気体供給涜量が半径方向液涜童分布に及ぼす影響は､痛快

給流量が多い場合に若干認められ､気体を流さない時(囲ぃ10)よりは､流し

た方(図ト11)が均一になった｡

[1-5コ 結 言

従来より気滴下降並流充填層､すなわち濯液充填層反応器の流動特性は種

々調べられ､報告も少なくない｡ しかレ,これらの公表された報告を見るか

ぎりでは､工業用触媒を充填したパイロットスケール以上の規模の報告はばと

んどなく､模擬粒子を用いたり､層径も実験室規模のものがばとんどである｡

本研究は層径0.38 mのパイロットスケール装置を用い､工業触媒である

1/16"三葉形触媒を充填して行い､得られた主な成果は:

1) 工業装置のスタートアップ時のり前処理''の一つであるpre-wetting:

に関連し､幸乞き触媒粒子が通水後どのような経過をたどって濡れていくかを観

察した｡ 観察ができるのは透明壁に接する粒子に限られるが､層内部の状態

-10-



も予測できた｡ 通水開始後､約5 h経過しても乾いた部分があり､工業装置

のpre-wettingに要する時間の目安を知ることができた｡

2)液流量の半径方向分布を測定したところ､低液供給流量(液空域速度

<o.3 cm/s)では均一に分布していることがわかった｡ これより高い液供給

流量では､液分散器が良好でなく､層頚部において半径方向に液流量分布がで

きていたが､膚出口でば不均一分布が解消し､均一に流出することがわかった｡

これらの結果より工業触媒粒子を充填した場合の液分散は良好と思われる｡

3)従来､層壁部分の空隙率が大きいために液がこの部分を多く流れる(

uatl flow)と憶測されているが､顕著なwal] flowは認められなかった｡
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表卜l実験条件

流体

充填粒子

充填層径 D

充填層高 L

液体供給流速 Ulo

気体供給流速 tJgo

気体:空気 液体:水

球形ガラス(1.4 mm) ､工業触媒(1/16"三葉形)

38c打1

20 - 200cm

0.10 - 0.50 cm/s

O - 24.0 cm/s

表1-2 気液採取器寸法

S e c t io n 1 2 3 4 5 6 7

外径(cm)

内径((:那)

面積比(%)

出口数

3 10 15 20 26 33 38

0 3 IO 15 20 26 33

0.6 6.3 8.7 12.1 19.1 28.6 24.6

1 4 8 12 12 16 16

ー12-



1 P∈ヨcked bed

2 Rotameter

3 D;str;butor

4 Col [ector

5 Pressure tap

6 Conductiv;tu meter

7 Graduated cut inde｢
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写真1-12 通水開始後の濡れ状態( 120 min ) 写真1-11通水開始後の濡れ状態( 60 min )
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写真1-14 通水開始後の濡れ状態( 300日in ) 写真1-13 通水開始後の濡れ状態( 180 min )



【2】気液下降並流充填厚内の局所液滞留率分布の測定

[2-1] 概 要

濯液充填層において､反応流体を半径方向に均一に流すとともに､局所の

液滞留率(ホールドア､ソプ)を高めることは触媒との接触効率を高め､高反応

率を得るために重要な問題である｡そこで､液滞留率分布と液流量分布を同

時測定し､層内での気体および液体の涜動特性を解明することを目的としたo

液涜のみから気液並流に変えると液滞留率が低下するが､とくに液供給流

量が大きいぼど減少の度合が大きい｡半径方向に分布があるが壁部でとくに

大きいと言うこと.もなかった｡一方､前章【1】で壁部の液流量が中心部よ

りも小きいことが得られたが､本章の実験でも確認された｡

気液下降並流の場合､一般に気液供給流量比が大きく､層内通過の駆動力

は気体側の圧力による｡ したがって､液滞留率の大きいところば気体流れに

有効な空隙が減少し､流動抵抗が大きく､結果として液滞留率の小さいところ

を気体が選択的に流れると考えられる｡

[2-2] 目 的

気液並涜充填層反応器､いわゆる濯癖充填層反応器において､反応流体を

半径方向に均一に流すことば反応器の効率を向上させるために必須の条件であ

り､前章においてパイロットスケールの装置を用い､半径方向液涜量分布を検

討した｡

一般に､重賞曲の水素化分解や水素化脱硫は反応気体が潮目に溶解し､液

相反応物質と触媒に接触して反応するものと考えられる[3] o したがって,

個々の触媒粒子が反応に有効に寄与するためには､局所の液滞留率(ホールド

アップ)を多くし,反応流体と触媒との接触効率を高めることが重要な問題で
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ある｡ 半径方向液流量分布は､いわば充填層全体の巨視的な液の分散状態を

示すものである｡ そこで､微視的(局所的)液滞留率分布ならびに気･液流

量分布を測定し､層内での気体および液体の微視的な流動特性を解明すること

を目的とした｡

[2-3] 実 験 装 置

実験装置の概略を図2- 1に示した｡充填層本体はアクリル樹脂製で､層

径12 cm､最大層高100 cmである｡ 使用した充填粒子､その他の実験条件

を表2-1にまとめて示した｡

気体および液体の半径方向流量分布の測定は以下のようにして行った｡

図2- 1の充填層③を流下した気･液流は､底部に設置した同心環状の採取器④

で6つの部分(表2-2)に分割きれた後､それぞれ気液分離器⑤で気体と液体

に分離される｡ 分離器内の液面および気体圧力は制御器⑥､ ⑦で6つとも同

じ値に保たれている｡分離器を出た気体および液体は､ストソプウオ`ッチと

秤量器⑧でそれぞれの流量が測定きれる｡

局所的な液滞留率(ホールドアップ)の測定は､充填層内9カ所に挿入き

れた白金板電極⑨ (3.5×4.0 mm､間隔10 rnm)間の電気抵抗の変化に基づく電

圧変化を測定して求めた｡ 電極の詳細を囲2-2に､測定回搾の原理を囲2-

3に示す｡ 空隙が液で満たされる分率(液飽和度S と言う)が100 2;のと

きの白金電極間にかかる電圧Voの測定値を表2-3に示した｡液飽和度S を

種々に変えた粒子層を用意し､図2-3の回持で電圧Ⅴ を測定し.､ S-Ⅴ検量

線を予め作成した(囲2-4) ｡

[2-4コ 実 験 結 果

囲2-5は､充填層に気体あるいは液体のみを流した場合の層出口における
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半径方向の流量分布を､充填層高L=0､ 16､ :35､ 65 cmについて示す｡

図2-5と同様な表し方の囲を以下に多く掲げるので､軸方向の速度Vz

の算出法と問題点について述べる｡層底部に設置した気液採取器は､表2-2

に示す環状の隔壁からなる6部分に分割され､各部に流人した涜量と断面積か

ら平均速度V2 (=流量/断面積)を計算した｡ しかし､蓑に見られるように

層中心付近の第1および第2部分の断面積は小きく･､この部分の流量がわずか

に変動したり､わずかの測定誤差が平均速度Vz (=流量/断面積)の計算値に

大きな影響を及ばすこととなる｡図ではたんに測定値を折れ線により結んだ

が､何らかの方法により測定値の平滑化処理を行う必要があるが､現状ではこ

れを行っていない｡ 以上のことに､配慮しつつ結果を考察する｡

図2-5(1)は気体のみを､図2-5(2)は液体のみを流した場合の流速Vz

の分布を示す｡ここで､層高L=0の場合は･,分散器による気液分散状態を

意味するo 液体はばぼ均一な分散がなされているが.,気体の分散がやや悪い

ようであるが､上記の点を考慮すれば､一応満足して実験を進めることとした｡

特にここで注目したのは､ガス吸収塔などの大きな充填物のときに起こるとさ

れる壁付近の流れが多くなる現象(wall f一ow)が､触媒粒子のように粒子径が

小さい場合にも発生するか､という点である｡図2-5によれば(本実験の場

合､ 1.0 mm球形ガラス粒子) ･､層高が大きくなっても液体はばぼ半径方向に均

一に流れ､嫡流が壁部へ偏るというwa11 fl('uの現象は見られなかった｡ ま

た､透明壁を通した目視でも壁郎の液涜が大きいということば観察されなかっ

た｡

国2-6は､気液を並流で流した場合の半径方向の流速分布を､気体および

液体の両方について同時測定した結果を示す｡囲2-6(1)は気体の､図2-6

(2)は液体の涜速分布を示すが､気液並涜の場合も液のwatl flowは見られず､

むしろ気体が壁部を多く流れていることを示している｡
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図2 -

7は液単相流の､図2 -

8は気液二相流の場合の半径方向液飽和度分

布を示す｡液単相涜の場合は液体供給速度Uloによって液飽和度Sは大き

く変化し､気液二相流の場合の液飽和度は液単相流の値に比べて減少レ､とく

に液体供給速度が大きいぼど減少の度合が大きい｡

以上の結果より､次のように考えられる｡

触媒のような比較的小きな粒子の充填層では､液の壁流(wall flow)は存

在しないと考えられる｡一般に､気液下降並涜の気液供給流量比は大きく､

層内通過の駆動力は気体例の圧力によると思われる｡ 液飽和度の大きい部分

は気体流れに有効な空隙が減少し､気体の流動抵抗が増すため､液飽和度の小

きいところを気体が優先的に流れると考えられる(あるいは､気体が多く流れ

るために液体が排除きれて液飽和度が小さくなると考えられる) ｡

図2-7および図2-8において､半径方向の液飽和度の分布は､どの実験

の場合もある一定の範囲におきまっていたので､半径方向9点の平均値Sと各

操作条件との関連を囲2-9-図2-11に示した｡ 液飽和度Sは･,液体供給速

度U!oの増加に対して増加し(図2-9)
､気体供給速度Ugoの増加に対して

減少し(図2-10)
､充填層高L

に関してはあまり変化しなかった(囲2-ll) ｡

[2-5] 結 言

層内の局所飽和度分布と層出口における気液流量分布の同時測定を行った｡

工業触媒粒子を想定し､直径1.0 mmの球形ガラス粒子を用いた本研究では,

半径方向および軸方向の液飽和度(液滞留率)分布はかなり均一で､液の壁流

(wa71 f一ow)は存在しないと考えられる｡ 気液下降並流の気液供給涜量比は

大きく､層内通過の駆動力は気体側の圧力によると思われるので､液飽和度の

大きい部分は気体流れに有効な空隙が減少し､気体の流動抵抗が増すため･,液

飽和度の小さいところを気体が優先的に流れると考えられる｡
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表2-1実験条件

流体 気体:空気

充填粒子 dp 1.Omm球形ガラス粒子

充填層径 D 12 cm

充填層高 L 16 - 100 cm

液体供給流速 Ulo 0.10-0･40cm/s

気体供給流速 Ugo O -12･O cm/s

液体:水

蓑2-2 気摘採取器寸法

S e c t. io a 1 2 3 4･ 5 6

外径(cm)

内径(cm)

面積比(%)

電極

2.5 4.5 6.5 8.5 10.5 12･0

o 2.5 4.5 6.5 8.5 10･5

4.3 9.7 15.3 20.8 26.4 23･4

表2-3 液飽和度S=1のときの各電極の電圧

1 2 3 4 5 6 ･ 7 8 9

電圧Ⅴ()(mV)117 115 112 123 128 126 124 119 111
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図2-1実験装置の概略
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【3】 Ⅹ抜C T法による気液下降並流充填層内の液流動の可視化

[3-1] 概 要

充填層内の液流量分布や液滞留率分布の同時測定において､多数の測定用

プローブを層内に挿人することば､流動の掛ヂとなり望ましいことではない｡

そこで､本研究では近年医療用として重要なX線C T (Computed Tomography)

法を利用して､充填層内部の流動状態の''その場(in situ) ''観察を行った｡

医療用Ⅹ線C T装置を利用するため､小規模装置による限られた条件下の

操作であるが､反応涜体を模擬した流れの中にⅩ線造影剤を注入し､これを時

間的あるいは空間的に追跡し､液流動の可視化が可能となった｡ この結果､

液体が層壁付近を顕著に多く流れるという現象は見いだされないことが､本研

究からも明かとなった｡

[3-2] 目 的

気液並涜充填層反応器､いわゆる濯液充填層反応器内の気液の涜動状態は､

触媒との接触効率に影響を及ぼすので､その把掘が重要である｡このため前

章では､層底部に設けた同心環状部を持つ気液採取苦による半径方向流量分布

や白金電極による電気抵抗変化から局所液滞留率分布を測定し､充填層内部の

状態をよく把握することができたが､検出器を挿入する方法のために同時に､

広い範囲にわたって測定するのに不自由であった｡

近年､医療の画像診断に用いられているX線C T (Computed Tomography)

法は､測定用プローブを層内に設置することなく充填層内部の流動状態を可視

化し､ "その場(in si七しl)"観察できる有利さがあると考えられ本研究に適用

した｡医療用のⅩ線CT装置を用いるため､実験としては人体と同程度の大

きさの小規模装置による限られた条件下のもので､工業反応装置の操作条件と
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は若干異なるものとならざるをえなかった｡ 反応流体を模擬した流れの中に

Ⅹ線を吸収する造影剤を注人し,これを時間的あるいは空間的に追跡し､ Ⅹ線

写真撮影をする｡ 得られた写真を画像解析し､反応器内の液流れの状態を解

析することを目的とした｡

【3-3コ 実 験 方 法

気液下降並流充填層内の内部では固体､液体および気体の局所滞留率(ホ

ールドアップ)分布がある｡ 気液固三相共存下の局所Ⅹ線吸収係数は､その

部分における各相固有のⅩ線吸収係数と滞留率との積の代数和に等しい｡

方､各相固有のⅩ線吸収係数は､固体>液体>気体の順であり､固相あるいは

液相の滞留率が大きいぼど局所のⅩ線吸収係数は大きく､ Ⅹ線C T優に濃淡を

生じる[6] ｡ Ⅹ線造影剤を使用することによってCT像の濃淡をきらに強調

し､充填層内の流動状態を観察する｡

充填層本体は､内径120 mm､高さ200 mmのアクリル樹脂製で､充填粒子

には断面が楕円状のアクリル樹脂ペレット(約2x3x4mm)を用いた｡気

体には酸素､液体には水を用いた｡ 所定流量の酸素と水を供給し､定常流と

なった後､液側にⅩ線造影剤アジピオドンを少量ステップ状に供給すると同時

に, Ⅹ線による連続撮影を開始した｡

Ⅹ線撮影は､充填層の直径を通る厚き2 mmの縦断面で行われ､有効視野

420 mm¢､画像マトリックス数320 x 320､空間分解台巨0.75 mm (100%コント

ラスト)
､濃度分解台巨3

mm (0.5%コントラスト)の性能を持つ｡

得られたX緑CT像をCCDカメラ(画素数512 x 512)によって取り込み､

画像解析システムLA-500く㈱ピアス)にかけ､撮影像の濃淡度の数値化､

バックグラウンドの消去､画像間の演算処理などを行った｡
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[3-4コ 実 験 結 果

囲3- 1 (1)は､充填層に水を一杯入れた後､重力だけで脱水した状態に水

のみを流量21.7 ml/s (空塔速度U-o=0･192 cm/s)で流したときのCT像で

ぁる｡黒い部分はど充填粒子および水が多く存在していることを示す｡

図3-1(2)は､造影剤(流量0･333 m1/s､水との流量比=1
: 65)が充填

層に流人開始した直後(経過時間t =O s)の状態であり､画面の上部に濃い部

分が増し始めているが､目視では十分にこれを識別できない｡そこで､画面

間の差を明瞭に示すために､画像解析装置で囲(2)の画面から囲(1)の画面を減

算処理したものが囲3- 1(3)である｡図(3)によれば上部に造影剤が流人し始

めたことが明瞭に判別できる｡

同様に､造影剤の供給開始後の画像を処理し､造影剤の流れを可視化した

ものを囲3-1(4)-(12)に示す○ 囲(8)は経過時間t=15 sで､この時造影

剤の供給を停止した｡したがって､図(9)から図(12)は､再び水のみを流して

いる状態であり､造影剤が排出された上部より画面が再び白くなっている｡

これらの画像より､造影剤､すなわち液体は一部に流れの悪いところが見受け

られるが､半径方向にほぼ均一に流下していることがわかった｡

囲3-2(1)-(6)は､気滴下降並流の場合の造影剤の動きを示したときのC

T像である｡気体供給流量250 m-′s (空塔速度Ugo=2･21 cm/s) ､液体供

給流量21.7ml/s (空塔速度U-o=0･192 cm/s) ,造影剤供給流量0･333
ml/s

であり･,気液涜量比は11.5: 1､造影剤と水との流量比は1 :65であり､囲3

-1との速いは気体の涜れを伴っている点である｡図3-2の場合も､造影剤､

すなわち液体の流れは半径方向にほぼ均一であり.,図3
-

1に比べ造影剤の進行

速度が早いのは気流の存在により液滞留率が減少し､層内の真の液速度が増加

しているためである｡

図3-3(1)-(6)は､図3-2と同じ気･傾供給流量を流している充填層内
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の一点から注射針によって造影剤を流量0.167 ml/sで涜したときの定常流の

CT像である｡ ただし､囲3-1および囲3-2と異なり､装置を載せた台を

1
cmごとに移動きせ､各断面における造影剤の分散状態を観察したものである｡

気液並流充填層内の熟移動[7,8]ならびに物質移動[9,10]の研究において､

下降並流の半径方向液混合が上昇並流のそれに比べて大きくないことが知られ

ているが､本訴究においてもこれが確認された｡

[3-5] 括 言

気液並涜充填層の嫡流側にⅩ線造影剤をステップ的に注入し､層内の嫡流

れを可視化した結果､半径方向にほぼ均一に涜れ･､壁付近を液が多く涜れると

いうwa17 flowの現象は本実験によっても認められなかった｡

本実験はⅩ線C T法により充填層の直径を通る一断面の観察を行い､定性

的に液の流動状態を可視化することができたが､気液の流動を定量的に把掘す

ることば今後に残きれた課題である｡
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【4】 充填層内の流動解析

【4-1】 概 要

気液下降並流充填層内の流動状態を理論的に解析することば､層内の固体､

液体および気体の局所滞留率(ホ-)i,ドアツプ)分布があるために現状では極

めて困難である｡

そこで､本研究では第一歩として､ベクトル表示のErgun式が局所的に

成り立つものとし､空隙率分布がある層に気体または液体の-相のみが流れる

ときの流動を数値解析した｡ この結果､粘性支配の流れ(例､レイノルズ数

R
e=l.5)では洗練が空隙率の大きい部分に大きく偏り､レイノルズ数の大き

い慣性支配の場合には空隙率分布があっても充填層の人口近傍を除き流緑が平

行となることがわかった｡

本解析法を気液下降並流充填層内の流動状態に適用することば今後の課題

として残された｡

[4-2] 目 的

気液下降並流充填層内の内部では固体､液体および気体の局所滞留率(求

ールドアップ)分布があることが前章のⅩ線CT優に濃淡があることより明か

である｡すなわち､気液固三相共存下の局所Ⅹ線吸収係数は､その部分にお

ける各相固有のⅩ線吸収係数と滞留率との積の代数和に等しいので､ C T優に

濃淡が生じたのである[6] ｡

このように三相の滞留率分布がある状態で､気体および液体がどの様に流

動しているかを理論的に予測することば現状では極めて困兼である｡そこで､

本研究では第一歩として､充填層の圧力損失を求める相関式として定着してい

るEr糾n式が局所的に成り立つものとし[11コ･､ベクトル表示のE｢gl｣rl式と
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流れの連続の式とを連立して解くこととした｡

[4-3] 理 論

充填層の圧力損失△Pの相関式として従来よりよく使われているErgun

式は､流体の空塔速度Uo､充填層長さL のとき次式で表される｡

･p/L- flU.･

f2U喜
ここにく係数 flおよび f2 は次式で定義される｡

fl= 150〃=-e)2/e3d2
P

f2=1･75p(1-e) /e3dp

く4-1)

(4-2)

(4-3)

充填層内部で空隙率eの分布が存在するとき､局所的にもErgun式が成立す

るものと考えると,式(4-1)は次式のようにベクトル形式で表きれる[11] ｡

･+ + +

-gradP=-∇P=
flV+f21VIV (4-4)

-づ■

ここに､ ∇P は圧力P の勾配､ Ⅴ は速度ベクトルを表す｡

充填層内を流れる流体が非圧縮性のとき､流れの連続の式は次式となる｡

ー

div V =

･+

∇･Ⅴ = 0 (4-5)

空隙率分布を考慮して式(4-4)と式(4-5)を連立して解けば･､充填層内

の流動状態が求められるわけであるが､未知数が圧力Pと速&.Vの2変数で

あるので､簡便にするために以下の変形を行って､圧力P を消去する｡
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式く4-4)に演算∇×を施すと､

+ +

-∇×∇p=∇×(fl+f21VりⅤ

式(4-6)を整理すると､次式となる｡

= o (4-6)

∇×守一マ×∇1n(fl+f21守l) =0 (4-7)

解くペき基礎式は式(4-7)となった｡

円筒(円柱)座標を用いると充填層内部は軸対象と考えられ､速度は半径

方向成分Ⅴ｢および軸方向成分V2のみを考慮すればよい｡しかし､式(4

-7)を2成分VrおよびVzで書き直すと連立方程式となり､いまだ煩雑であ

る｡そこで､式(4-5)を満足する流れ関数¢を次式で定義する｡

1 ∂¢
Vz =

一 二
士--'-

r ∂r

1 ∂¢
Vr =

こ
ナ⊥

r ∂z

式(4-8)の流れ関数4･を導人すれば､式(4-7)は次式となる｡

(4-8)

fl. [(#'2･(粁]1′2

･[諾.譜.(T一七,諾･駕祭器]

･引{2(器)2･(諾,2}詔･･{(諾,2･2(㌶)2}詔

十{(諾,2･(諾,2}{(駕竿一号,諾
+ 2

∂2¢
∂r∂z ∂r器器]-o
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数値計算は､次の手順によって行う｡

(1)式(4-9)を境界集件のもとに､流れ関数¢が収束するまで計算する｡

(2)得られた¢をもとに､式(4-8)より速度成分Ⅴ｢とVzを求める｡

なお､数値計算は名古屋大学大型計算機センターにおいて行った｡

[4-4] 数値解析結果

充填層人口に流人する流体の速度Uoが半径方向に一様である､とする境

界集件のもとに数値解析した結果を囲4-1-図4-3に示す｡ これらの囲に

おいて､速度はUoで､距離は充填層の半径D/2で削って無次元化をしてある｡

一般に､充填層の壁部では中心部に比べ空隙率e が大きいと言われ､種々

の分布式が提出されている｡ ここでは､各国の上掛こ示しやような空隙率e

の分布を仮定し､有限差分法によって式(4-9)を数値解析した結果が中段の

囲である｡ 充填層人口(軸方向無次元距離Z= 0 )に流人する速度分布が一

様であるとする境界集件のもとに､流れ関数¢を求めた｡ ついで､得られた

凍れ関数¢を式(4-8)に代人し､数値微分を行って軸方向無次元速度Vz

を求めたものが下段の図である｡

図4-1は､粒子径dpおよび涜人達度Uoを基準とした粒子レイノルズ数

Re=dpUo/v= 1.5の場合であり､粘性支配の流れである｡ すなわち､

式(4-1)あるいは式(4-4)で､係数fl_ を持つ速度の1乗の項が圧力損

失に重要である｡ この場合､充填層内の流線¢は大きく壁の方に偏り､速度

Vzは壁付近で平均速度(Vz ≡ 1 )を非常に上輯ることがわかった｡

図4-2は,粒子レイノルズ数Re= 15の場合であり､流れが粘性と慣性

の両方の影響を受ける領域である｡ すなわち､式(4-1)あるいは式(4-

4)で､係数f.- を持つ速度の1乗の項と係数f2を持つ速度の2乗の項とが

圧力損失に共に影響を及ぼす｡ この場合,充填層内の涜線¢の偏り､軸方向

速度Vzのピークの高きは､図4- 1に比べてやや緩和されている｡
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図4-3は､粒子レイノルズ数Re= 150の場合であり､流れが慣性の影

響を強く受ける領域である｡ すなわち､式(4-1)あるいは式(4-4)で､

係数f2 を持つ速度の2乗の項が圧力損失に支配的となる｡ この場合､充填

層内の流線¢の偏り､速度V2のピークの高きは､囲4-1および囲4-2に比

べてかなり小さくなり､壁付近の偏流がかなり解消きれていることがわかった｡

[4-5] 括 言

局所的に空隙率分布がある充填層に気体または液体の-相のみが流れると

きの流動状態を､ベクトル表示のEr糾n式を用いることによって解析すること

ができた｡ この結果､粘性支配の流れでは空隙率の大きい部分への偏流が激

しく､慣性支配の涜れでは空隙率分布の存在にもかかわらず偏流が緩和きれる

ことがわかった｡

気液並流充填層内の気体および液体の流動解析にあたり､局所液滞留率分

布を空隙率分布に置き換えることによって解析しうる可能牲が見いだきれたが､

これば今後の課題である｡
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使用記号

D

dp

f

L

P

R

R e :

∫

S

S

t

Uo :

充填層径

充填粒子径

Ergun式の係数

充填層高

圧力

無次元半径方向距離

粒子レイノルズ数(d｡Uo/リ) [-]

半径方向距離

液飽和度

平均液飽和度

時間

空塔速度(供給流量基準)

速度

電圧

[m]

[-]

[-]

[s]

[m/s]

[m/sコ

[Ⅴ]

vo :液飽和度S=1のときの電圧 [Ⅴ]

Z :無次元軸方向距離

z :軸方向距離

£ :空隙率

I_I :粘度

り :動粘度

p :密度

¢ :流れ関数

[-]

[nl]

[-コ

[Pa･ s]

[m2/s]

[kg/m3 ]

添字 g:気体 1:液体 r:半径方向 z:軸方向

-61-



引用文献

1) Hofmann, H･: tnt. Chem. Eng., il, 19
-

28 (1977)

2) Nakamura, M.:

､Kagaku
Kogaku,壁, 199 I 202 (1982)

3) Satterfie]d, C.N.: A[ChE Journal, 21, 209 - 228 (1975)

4) Kato, Y. and Hirose, T.: Kagaku Kogaku,壁, 215
-

217 (1982)

5) Nakamura, M.: ''Encycfopedia of F一uid Mechanics〃, N.P.Cheremisinoff

ed., vol.3, 1121 - 1135, Gulf Pub. Co. (1985)

6) Tanimoto, Y. et a7 : Kagaku Kogaku,匙, 505 ･ 508 (1987)

7) Nakamura, M. et al : Kagaku Kogaku Ronbunshu, !, 71
-

76 (1981)

8) Nakamura, M. et al : Heat Transfer -

Japanese Research. i9, 92
-

99 (1981)

9) Nakamura, M. et al : Kagaku Kogaku Ronbunshu,ヱ, 151
-

156 (1981)

10) Nakamura, M. et a].'Int. Chem. Eng., 2a, 307 - 314 (1983)

ll) Stanek, K.V. and Szekely, J.: AJChE Journal, 29, 974 - 980 (1974)

ー62-


