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第1章

序論

本論文は,水素同位体分離用充填水蒸留塔に関して,塔内の充填物サイズの領域における

移動現象の解析を数理的に組み合わせ,塔全体の解析に取り入れた分離性能予測手法につ

いて述べたものである｡本研究は,分離性能の予測精度を向上し,過度の余裕を排した合理

的な塔の設計に道を拓くために,様々な因子が分離性能に及ぼす影響の評価を可能とする

ことを目的とする｡

1.1 水蒸留法による軽水および重水からのトリチウム分離

トリチウムは水素の同位体の一つであり,核種記号2Hまたは物質名tritiumの頭文字Tで

表される｡水素同位体の原子量および天然存在比を表1.1(1)に示す｡水素は,他の元素と比

較して同位体間の質量比が大きいため,同位体分離において大きな同位体効果が認められ

る｡トリチウムの放射能特性を表1.2(1)(2)に示す｡トリチウムは低エネルギーβ線放射体で

あり,そのβ線の飛程は空気中で約5mm,水または人体組織中で約6JJmである｡また,崩

壊熱も0.318W/gと小さい｡そのため,トリチウムは一般的には遮蔽および冷却を必要と

しない放射性核種である｡

一方,トリチウムの人体影響については,外部被曝はあまり問題とならないが,空気中で

はトリチウム水蒸気(HTO)の形で存在することが多く,呼吸器からの吸入と皮膚からの吸

収によって体内に取り込まれ,内部被曝が問題となる｡取り込まれたトリチウム水蒸気は,

体内の水分と急速に混合し,摂取後数時間で均一に拡散する｡体内のトリチウム水は,蓄積

することなく尿や汗等の代謝作用により生物学的実効半減期4…18日で減少していくが,ト

リチウム原子は同位体交換により生体構成成分と結合し,長期間にわたって体内被曝を続

ける可能性がある(3)｡したがって,トリチウム水の人体影響は無視することができず,トリ

1



表1.1:水素同位体の原子量と天然同位体存在比

同位体 原子量 存在比

【12c=12】 【%】

1.007825 99.9852

2.014102 0.0148

3.016049 10-16～10-15

表1.2:トリチウムの放射能特性

放射線

半減期

β線エネルギー

崩壊定数

g当り分子数(T2)

比放射能(T2)

崩壊熱(T2)

β線100%

12.33年

最大18.6keV,平均5.7keV

l.78×10-9s-1

9.98×1022

355TBq/g(9.6×103ci/g)

0.318W/g

チウムを環境に放出することは望ましくない｡

核燃料再処理施設の廃水や軽水炉廃水中からのトリチウム除去は,早くから環境問題と

して取り上げられ,研究されてきた(4)(5)｡また,現在計画中の国際熱核融合実験炉(ITER)

では多量のトリチウムを取り扱うことが予想され,この核融合炉本体の冷却システムへ漏

れ出したトリチウムや,安全系,建屋排気浄化系等で描集されたトリチウムを除去する必要

がある(6)｡さらには,新型転換炉｢ふげん｣の廃炉に伴い,中性子減速材の重水中に生成し

たトリチウムを分離処理する必要があると考えられる｡これらトリチウム含有軽水および

重水の特徴は,トリチウム濃度は低いが体積が非常に大きいことであり,その全量保管は現

実的ではなく,合理的な同位体濃縮･減容により処理する必要がある｡

水素同位体の分離技術としては,蒸留法(水素深冷蒸留,水蒸留),化学交換法(水一硫化水

素,水一水素など),熱拡散法,電解法,吸着法,膜透過法,レーザー法などがある(7)●(9)｡この

中でトリチウム含有廃水の処理工程に適用可能な同位体分離法は,水蒸留法か水一水素同位

体交換法である｡これらの方法は,重水の製造や重水炉で発生する劣化重水の再生に使用さ

れたり,核燃料再処理施設の廃水からのトリチウム除去システムとして検討されているが,
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処理量が多い場合には水蒸留法が適用できる(1)と考えられている｡

水蒸留法は,軽水･重水･トリチウム水の蒸気圧の差を利用して分離するもので,装置は

可動部が無く頑強,運転が常温から100℃で行えるなど容易,基本的に可逆変化プロセスで

あるため適切な断熱を行えば分離所要エネルギーが小さい,爆発性･腐食性ガスを使用しな

いので安全性が高い,水を電気分解する必要が無い,蒸留法そのものが単位操作の中でも代

表的と言えるほど技術的に確立されているので信頼度が高い等の魅力的な特徴をもってい

る｡一方,この方法の欠点は,分離係数が比較的小さいことで,広い濃度範囲の分離に対し

ては装置が大型化し,それが経済性を損なう主な原因となっている｡したがって,水蒸留法

によるトリチウム除去システムの経済的な実現性を高めるためには,水蒸留法における充

填物の特性,HETP,圧力損失,ホールドアップの大きさなどを工学的に明らかにし,塔のサ

イズや運転条件を最適化することにより建設･運転コストを低下させる必要がある｡

1.2 充填塔による水蒸留トリチウム分離

蒸留装置は,通常,リボイラの上に蒸留塔を設置し,さらに塔頂付近にコンデンサを配置

する形になっている｡蒸留塔で主流なものは棚段塔と充填塔の二つである｡棚段塔は,工業

的規模でかつ連続蒸留が行われる場合によく用いられる｡充填塔は,棚段塔に比べて気液

接触面積が大きく,流れが複雑なため,塔単位体積当たりの分離能力が高い｡水蒸留法の場

合,分離係数が比較的小さいため,限られた高さでより大きな分離を得ることができる充填

塔が使用される｡充填物としては様々な材質,形状,大きさのものが用いられるが,その選

定は充填塔の性能を支配する最も重要な因子の一つである｡充填物に要求される条件とし

て,気液接触面として有効に働く薄く一様な液膜がその表面に形成されやすいこと,空隙率

が大で流体に対する抵抗が小さく,フラッディングや偏流をおこしにくいこと,容量係数が

大きい,つまり物質移動が大きいこと,耐蝕性,耐熱性があり,単体の重量が小さく,かつ機

械的強度が大きいこと,安価なことなどが挙げられる｡充填蒸留塔の概要を図1.1に示す｡

リボイラで加熱され発生した蒸気は,充填物の間隙をぬって塔内を上昇しコンデンサに

至る｡蒸気はコンデンサで冷却され凝縮液となる｡凝縮液の一部は留出され,残りは塔頂へ

と還流される｡全ての凝縮液を還流する場合を特に全還流と言う｡還流液は充填物表面を

濡らし薄膜状となって流下し,上昇してくる蒸気と向流接触する｡このようにして,塔内の

いたるところで気液向流接触が起こり物質移動が行われる｡充填物は,気液接触面積を大

きくするとともに,気液各相の乱れを増大し,物質移動を促進させる働きを持っている｡

精留の過程をもう少し細かく説明すると次のようになる｡リボイラから上昇してくる蒸

気はエンタルピーが大きいので,下降する液と接触すると液に熱を与えて液の一部を蒸発
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図1.1:充填蒸留塔
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させる｡その際,液の組成よりも低沸点成分に富んだ蒸気が発生するため,精留効果が生じ

る｡また,蒸気は熱を液に与えたために液との接触面付近で急激に温度が下がり,その近く

の蒸気の一部は凝縮を起こす｡この際凝縮した部分は蒸気本体よりも高沸点成分に富んで

いるので,ここでも精留効果が生じる｡このようにして,蒸気と液が接触すると精留効果が

起こり,これを塔軸方向に多段的に積み上げることによって低沸点成分と高沸点成分の分離

が行われる｡結局,低沸点成分が塔頂部に,高沸点成分が塔底部に濃縮されることになる｡

1.3 水蒸留法に関するこれまでの研究

1937年,Ureyにより重水素が発見されると,40年代には天然ウラン一重水系核分裂炉の減

速材としての重要性から重水濃縮に関する多くの研究がなされた｡水蒸留法は,米国におけ

るManhattan計画初期の工場で重水の初期濃縮に使用され技術開発された｡現在では,重

水製造や劣化重水の再生の最終濃縮に使用され,経済的にべストとは言えないまでも工業

レベルでの分離･濃縮がなされている(8)｡日本においても1954年から重水製造技術の開発

研究が開始され,昭和電工の研究では,電解法と水蒸留法が検討された｡エネルギー消費量

の観点から,水蒸留による低濃度重水の濃縮は電解濃縮に比べて不適当であるが,中濃度濃

縮には電解濃縮の1/4から1/5のエネルギー消費で済むので適しているという結論を得て

いる(5)｡

その後,水蒸留法は軽水中のトリチウム分離のために研究された｡1979年を最初に,名古

屋大学の山本らが,黄銅製,ステンレス鋼製のDixongauzering,磁器製のRaschingring等

大きさ,材質の異なる様々な充填物を実験室規模の塔に充填し,水蒸留のHETP値を測定し

ている(10)●(12)｡また,段モデルに基づく計算手法の改良としては,木下(13),滞ら(14)の研究,

1982年に刊行された｢重水素およびトリチウムの分離｣の中で浅原による｢水蒸留法による

水素同位体分離｣と題する総説(15)等がある｡最近になっても,Tteninら(16)やFbdorchenko

ら(17)の実験および解析研究,核融合研究に絡んでSarigiannis(18)や岩井,山西ら(19)の設計研

究,COGEMA社Jeppsonによる米国DOEの委託研究｢廃水からのトリチウム除去と軽減

技術｣(20)の中で水蒸留法の適用が検討される等,水蒸留に関する研究は引き続き興味を持っ

て行われている｡

以上これまでの研究では,平衡段の概念に基づく伝統的な段モデルにより解析が行われ

ている｡このモデルの最大の利点は,必要なパラメータがHETP(一理論段相当高さ)ただ

一つであり,一度その正確な値を知れば塔の概念設計等を非常に簡単に行えることにある｡

その反面,現状ではEETP値は実験的に測定する以外に方法が無く,図1.2に示す様に,装

置や運転条件に依存して研究ごとに値が異なっており(10)(11)(15),水蒸留用充填塔のHETP
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値は必ずしも正確に知られているとは言えない｡もし,装置の幾何条件や運転条件,流体の

物性値など様々な因子を反映して理論的にHETP値を計算することができれば,個々の実

験条件の差を考慮したり,測定データを内外挿することにより,水蒸留用充填塔のHETP値

をより正確に予測することが可能となると考えられる｡近年,計算機能力が著しく向上し,

それに伴って数値シミュレーションの精度および重要性が増してきている｡また,複雑な幾

何条件を取り扱う理論(21)(22)の発展によって,興味深い理論研究が多く行われている｡した

がって,水蒸留用充填塔のHETP値もそれら技術を利用して理論的に予測することが期待

される｡

1.4 本研究の目的と意義

充填塔のHETP値に影響を及ぼす因子としては,気液流体の物性値,塔の内径や充填部高

さなどの幾何条件,操作圧力や蒸気流量,還流比等の運転条件,充填物の形状,大きさ,材質

および充填状態などが考えられる｡本研究の目的は,充填水蒸留塔内の物質移動現象をよ

り具体的に表現したモデルを使用することにより,上述の様々な因子を直接的に解析に取

り入れたHETP値の予測手法を開発することである｡

充填水蒸留塔内の物質移動を解析する際の最大の難点は,塔内の複雑な幾何構造をどの

様に理論的に取り扱うかであり,本研究では以下の2点に注目して解析する｡

1.充填塔内局所部分における物質移動

ここで,局所部分とは,充填層を形成する充填物の内側もしくは外側の個々の隙間を

指す｡局所部分は比較的簡単な幾何形状をしているので,具体的な幾何条件や境界条

件の下に輸送現象を記述する物理方程式を直接解くことにより,蒸気相や液相内の拡

散物質移動および気液界面を通した物質移動を解析することができる｡この局所物質

移動解析により,充填物の形や大きさ,気液流体の物性値,流体の速度などの因子が塔

の分離性能に及ぼす影響を評価する｡

2.充填層内流動によって生じる濃度の異なる流体の混合

ゆっくり流れている流体は,蒸発･凝縮を十分に繰り返すので濃度変化が大きく,反

対に,速く流れている流体は濃度変化が小さい｡これらの濃度が著しく異なる流体が

充填層のある場所で合流し混合すると,分離の損失が生じる｡本研究では,この様な

状況を軸方向異種濃度混合と呼ぶ｡軸方向異種濃度混合は充填層の本質的な因子なの

で,個々の局所物質移動解析を組み合わせる際に,その影響を考慮する必要がある｡

上述の局所物質移動解析や軸方向異種濃度混合の解析を組み合わせて塔全体の分離性能を
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実験の内容 文献

▲

常圧運転､ガラス製充填塔(長さ1m､内径1.6cm)

Dixongauzerjng(スレンレス鋼製､大きさ3mm)

常圧運転､ガラス製充填塔(長さ1m､内径1.6cm)

Dixongauzering(スレンレス鋼製､大きさ6mm)

常圧運転､ガラス製充填塔(長さ1m､内径1.6cm)

Djxongauzering(銅製､大きさ4×4.8mm)

減圧運転(300Torr)､CY型スルザーパッキング(直径10cm)

減圧運転(100Torr)､CY型スルザーパッキング(直径10cm)

(11)

(11)

(10)

(15)

図1.2:H20-HTO水蒸留における充填蒸留塔のHETP値
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解析するための総括的なモデルとして,塔内の気液の流動状況をよりよく表現する｢通り

抜け段モデル｣を開発する｡

充填水蒸留塔のHETP値の予測手法が確立されれば,HETP値に影響を及ぼす様々な因

子を解析に取り入れることにより,HETP値の予測や様々な因子の最適化が可能となり,塔

の設計における裕度を小さくし,塔高を低く押さえることができる｡

また,ここで開発された解析手法は,液体水素温度における水素同位体分離用深冷蒸留塔

の解析はもとより,同位体分離目的以外の蒸留塔の解析にも応用できると考えられる｡

1.5 本論文の構成

第1章は序論で,水蒸留法の必要性,分離原理,水蒸留法に関する既往の研究,本研究の目

的について述べた｡第2章では,充填水蒸留塔のHETP値の予測のために,気液の流動状況

をよりよく表現する｢通り抜け段モデル｣を提案し,塔内の充填物サイズの領域における

物質移動現象や,充填層の複雑な構造によって生じる流体の異種濃度混合特性を取り入れ

た物質収支式を導出する｡第3章では,塔内の充填物サイズの領域における気液各相内の拡

散過程および気液界面の物質移動過程を連結して解析する手法を開発し,局所的物質移動

効率を評価する｡また,第4章では,充填層の複雑な構造によって生じる流体の異種濃度混

合特性を実験により評価する｡第5章では,第3章および第4章で得た結果を通り抜け段モ

デルに取り入れて分離性能解析を行い,トリチウム水を使用して測定したDixongauzering

充填塔の分離性能と比較することにより,通り抜け段モデルの充填水蒸留塔の分離性能解

析手法としての有用性を確認する｡第6章は結論であり,第2牽から第5章までの研究結果

をまとめる｡

本文で使用した記号と参考文献は各章の最後にまとめた｡

参考文献

1･核融合特別研究総合総括班:｢トリチウム資料集･1988｣,文部省科学研究費補助金

研究成果報告書(1988)
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第2章

通り抜け段モデル

2.1 緒言

蒸留塔は,気液2相聞の物質移動装置であり,主流な蒸留塔の型には棚段塔と充填塔があ

る｡これを図2.1に示す｡

棚段塔内の気液流量,組成分布などの解析には,平衡段の概念に基づく伝統的な段モデル

を使用する｡これは,棚段塔が還流液を滞留させるための板で区切られている様子を素直に

モデル化したもので,図2.1に示す様に,塔を一つ一つの分離要素が長軸方向に積み重なっ

たものと考える｡この分離要素を段と呼ぶ｡また,段を出て行く蒸気と液が互いに気液平衡

関係にあるような段を理論段と呼び,理論段が積み重なったモデルを理論段モデルと呼ぶ｡

蒸留塔の設計において,所定の分離を行うのに必要な理論段数は理論段モデルを用いた解

析により求められるが,現実の棚段塔では段を出て行く蒸気と液が必ずしも平衡関係を満

たしていないので,解析により求められた理論段数を段効率1で割ることにより,実際に必

要な理論段数を求めている(1)｡

一方,充填塔では蒸気と液が連続的に向流接触するので,解析には微分接触モデルを使

用する(2)｡これは,物質移動速度の理論から直接出発した容量係数や移動単位高さ(HTU‥

HeightofaTranSferUnit)等を用いて,塔の微小部分の移動速度式を積分して塔高を推算

するモデルである｡充填塔の解析では,上述の理論段モデルも使用される｡充填塔内部に

は,現実の段板は存在しないが,充填層を適切な長さで区切り,そこを出て行く蒸気と液が

互いに平衡関係にあるような仮想的な段を考えることによって,理論段モデルを適用する

1ここで用いた段効率は,総合(0Verall)段効率と呼ばれるもので,ある特定の分離を得るのに必要な理論段

数を,その分離を得るために実際に使用した段数で除したものとして定義される｡段効率はその他にも各種存

在するが,その内の著名なものについては付録1で述べる｡
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図2.1:蒸留塔と解析モデル
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ことができる0この理論段一段分に相当する充填部の高さをHETP(HeightEquivalentt｡

aTheoreticalPlate)と呼ぶ｡理論段モデルが充填塔の解析にも使用される理由は,モデル

のパラメータがHETPただ一つであるという簡便性にあり,正確なHETP値を知りさえす

れば理論段数をかけることにより即座に塔高を求めることができるためである｡

充填蒸留塔のHETP値は,1)気液流体の物性値,2)塔の内径や充填部高さなどの幾何条

件,3)操作圧力や蒸気流量,還流比等の運転条件,4)充填物の形状,大きさ,材質および充填

状態などの因子によって影響を受けると考えられている(3)0しかしながら,HETP値は,水

蒸留実験により測定された塔内濃度分布と理論段モデルにより計算した濃度分布が一致す

る様に理論段数を決定し,得られた理論段数で塔高を割ることにより求められているのが

現状であり,この様なHETP値の評価手法では,上述の因子が及ぼす影響を総括的に反映で

きるものの,個々の因子がどの様にどの程度影響を及ぼしているかを評価することは難し

い｡本研究では,充填水蒸留塔内の物質移動現象をより具体的に表現したモデルを使用す

ることにより,上述の様々な因子を直接的に解析に取り入れたⅢETP値の評価手法を開発

する｡個々の因子を考慮した詳細な解析により,HETP値の予測精度を向上できるだけで

はなく,測定データの内外挿や,様々な条件の最適化が可能になると考えられる｡

充填水蒸留塔内の物質移動を解析する際の最大の難点は,塔内の複雑な幾何構造をどの

様に理論的に取り扱うかであると考えられる0この間題に取り組むにあたって,例えば地

層中の拡散物質移動に代表されるような,多孔性媒質中の物質移動現象に関する研究(4)-(6)

が参考になる｡その要点は,多孔性媒質を単なる均質媒質に簡単化して解析するのではな

く,多孔性媒質を形成する微細構造中の物質移動現象を記述する式を,適切な周期的境界条

件のもとに拡張して媒質全体の物質移動現象を記述する式を得るものである｡これらの研

究は,充填水蒸留塔の解析を行う際の重要な指針を与えた｡すなわち,本研究では,充填水

蒸留塔内の物質移動現象を以下の2点に注目して解析する｡

1.充填塔内局所部分における物質移動

ここで,局所部分とは,充填層を形成する充填物の内側もしくは外側の個々の隙間を

指す｡充填塔全体の物質移動は,個々の局所部分における物質移動現象が積み重なっ

たものと考えることができるので,塔全体の物質移動機構を考察するためには,局所

部分の物質移動を詳細に解析することが有用である｡

局所部分は比較的簡単な幾何形状をしているので,具体的な幾何条件や境界条件の

下に輸送現象を記述する物理方程式を直接解くことにより,蒸気相や液相内の拡散物

質移動および気液界面を通した物質移動を解析することができる｡この局所物質移動

解析により,充填物の形や大きさ,気液流体の物性値,流体の速度などの因子が塔の分

離性能に及ぼす影響を評価する｡
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充填物

図2.2:充填層内のチャネリングの様子

2･充填屑内流動によって生じる濃度の異なる流体の混合

塔内の流体が全て同じ速度で流れている理想的な場合,注目成分の濃度は塔の軸方

向に分布し,軸に垂直な断面では一様だと考えても差し支えない｡しかし,充填塔の

内部は複雑な幾何構造をしているため,塔内の流体は様々な速度で乱雑に流れている｡

例えば,塔壁等で還流液が→部分に偏って水路を作って流れてしまい,薄く濡れ広がっ

て流れる掛こ比べて,速く流れてしまうチャネリング(偏流)という現象が観察される｡

この様子を図2.2に示す｡

ゆっくり流れている流体は,蒸発･凝縮を十分に繰り返すので濃度変化が大きく,反

対に,速く流れている流体は濃度変化が小さい｡これらの濃度が著しく異なる流体が

充填層のある場所で合流し混合すると,分離の損失が生じる｡本研究では,この様な

状況を軸方向異種濃度混合と呼ぶ｡軸方向異種濃度混合は充填層の本質的な因子なの

で,個々の局所物質移動解析を積み重ねる際に,その影響を考慮する必要がある｡

上述の局所物質移動解析や軸方向異種濃度混合の解析を組み合わせて塔全体の分離性能

を解析するための総括的なモデルとして,チャネリングのある流れを表現した｢通り抜け

段モデル｣と呼ぶ独自の段モデ′レを考案した｡このモデルのパラメータは｢通り抜け係数｣

であり,局所物質移動解析や軸方向異種濃度浪合の解析を通して評価した通り抜け係数を

入力することにより,諸因子が塔の分離性能に及ぼす影響を評価することができる｡

本章では,通り抜け係数を定義し,通り抜け段モデルの基礎式を導出するとともに,その

基礎式の解法について述べる｡
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(a)理論段モデル
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(b)通り抜け段モデル
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図2.3:理論段モデルと通り抜け段モデルにおける還流液の流れ

2.2 軸方向異種濃度混合の影響

液相の流れを例にして考える｡通り抜け段モデルでは,仮想段の数Ⅳを,Ⅳが全理論段数

以上となるような任意の値に選び,コンデンサを第1段,リボイラを第Ⅳ段として塔頂から

塔底へと順に番号を付ける｡第ブ段の滞留液(ホールドアップ)量を巧,第j段から出て行く

液流量をエゴとする0また,第ブ段ホールドアップの注目成分モル分率を勺とし,流出液のモ

ル分率もこれに等しいとする｡

図2･3(a)に示す理論段モデルでは,還流液は段上のホールドアップと混合2を繰り返しな

がら段から段へと順に流れている｡第J段のホールドアップを巧とすれば,第J段の物質収

支式は次の様に簡単に書くことができる｡

警=-ムかエ彿1 (2･1)

次に,図2･3(b)に示す通り抜け段モデルの場合を考える｡第ノー1段を出た液は全てが第

2この混合が示す物理的内容は,前節で定義した軸方向異種濃度混合のそれとは異なる｡段モデルは巨視的

(macroscopic)モデルであり,段内の空間的な変数の分布を一切考えず,濃度や温度は段全体の平均値として

扱われる｡したがって,ここで用いた混合という言葉は,段に流入した還流液と段上の滞留液の濃度が平均化

されて一変数で表されることを意味している｡
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ブ段に流入するのではなく,その一部がチャネリングなどにより第J段を素通りする(通り抜

ける)0ここで,第j段まで流れてきた液の全量に対して第ブ段を通り抜ける液量の割合を,

第ブ段の液通り抜け係数咋と定義する｡すると,第ゴー1段を出た液のうち,第ブ段を通り抜

ける液量は酵ムj-1,また,勘段に入る液量は(ト酵)エゴ-1と表すことができる｡同様に,第
ゴー2段を出た液⊥ゴー2の行方について考えてみる｡第ゴー2段を出て第ノー1段に入る液量

は(1一略1)ムj-2であり,通り抜ける液量は略1エゴ-2である｡さらに,和一1段を通り抜け

た液のうち,勘段に入る液は(ト咋)略1エj-2であり,坤牲1エj-2は勘段も通り抜けて
流れて行く0この様に考えると,一般に,第ゴーm段(ただし,J>m)を出た液のうち,第J

段に入る量は(1一昨)(n誓轄.れ)エゴ-mである｡したがって,第ブ段の物質収支式は次の様
に書くことができる｡

d巧∬j
虎 -エゴ∬j+(ト軽減-1∬j-1+(ト酵)略1エゴー2∬j-2+‥･

+(ト可雛れ)上備m+…+(ト中嶋略れト1
-エゴ∬j+(1一昨)∑m=1 (賓略れ)エゴ柿m (2･2)

蒸気の流れについてもまったく同様に考えることができて,勘段について,蒸気流量をり,

蒸気通り抜け係数を酵,蒸気ホールドアップを叫とすると,第J段の物質収支式は次の様に
なる｡

中期
d壬 -り紡+(1一打)∑た=1 (

た-1

H拡
れ=1

乃)り+伽
(2･3)

再び図2･3に戻って流れの特徴を考えてみる｡理論段モデルでも通り抜け段モデルでも,

段内の濃度は一様で,一変数で表される｡したがって,ある現実の塔と理論段モデルとを対

応させて考えた場合,段数を少なくするほど流体の濃度が塔内の長い距離に渡って平均化

されることから,段数が一種の軸方向異種濃度混合を表すパラメータとなっている様に見

える｡しかし,本章の緒言で述べた様に,理論段モデルでは,段数は段を出てゆく気液が平

衡になる様に選ばれるのであって,軸方向異種濃度混合のパラメータとは成り得ない｡も

う少し正確に言えば,理論段モデルでは,軸方向異種濃度混合の影響のみを区別して取り扱

うことができない｡なぜならば,理論段数(もしくはHETP値)は,軸方向異種濃度混合の影

響だけでなく,気液相間物質移動の効率など全ての因子を総括して実験的に求められるか

らである｡

一方,通り抜け段モデルでは,一段の高さがHETP値よりも小さくなる限り,HETP値と

は無関係に段数を選ぶことができる｡図2.3(b)や式(2.2)からわかる様に,第J段には第1段
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から第ノー1段までの全ての段を出た液の一部がやってきて合流するが,より上の段から流

れてくる液の寄与は指数的に小さくなる｡例えば,液通り抜け係数が全段で一定とすると,

¢ム=0･1の時3段以上,¢ム=0.5の時7段以上でその寄与が1%以下となる｡また,段数が

同じならばゆエの値が大きいほどより遠くの段までの液と合流し,′トさければ軸方向異種濃

度混合の影響が近くの段までしか及ばないことが容易にわかる｡したがって,通り抜け段

モデルでは,段数および通り抜け係数の二つが塔内軸方向の異種濃度流体混合を表すパラ

メータとなっている｡

通り抜け段モデルは,単にパラメータを増やして複雑にしただけのモデルではない｡それ

は次の様に説明できる｡充填水蒸留塔の内部は蒸気と液が共存して流れているので,単相

流の場合と異なり,同じ充填層を流れていても蒸気と液の軸方向異種濃度混合の程度は一

般に異なる｡したがって,段数のみがパラメータの場合,蒸気流および液流のそれぞれの流

動状況に対応した二つの段数は,同じか少なくとも互いに整数倍になっている必要があり,

必ずしも物理的状況に見合った段数を選ぶことができないので不合理である｡通り抜け段

モデルでは,同じ段数に対して,蒸気通り抜け係数と液通り抜け係数を互いに独立して選ぶ

ことができ,軸方向異種濃度混合の程度が異なる二つの流れを一つの段数を持つモデルで

取り扱うことができる｡この様に,通り抜け係数を導入することの意義は,様々な因子が及

ぼす影響を混在して扱っていた状態から,軸方向異種濃度混合の影響を分離し,現実の充填

水蒸留塔内の流動状況により近い表現を可能としたことである｡

通り抜け係数の値は,充填物モデルを組み上げた充填層内流動のシミュレーションを行っ

て数値的に評価することも考えられるが,本研究においては実験により求めた｡実験によ

り得られた通り抜け係数は,充填物の傾きや充填率等の充填幾何構造,粘性や表面張力等の

流体の物性値などが異種濃度流体混合に及ぼす影響を総括的に反映している｡また,通り

抜け段モデルの段数は条件付で任意に選ぶことができると述べたが,段の高さが充填層の

微細周期構造,すなわち充填物の大きさとなるように段数を選ぶと,既往の研究との整合性

も有り,都合が良いことがわかった｡これらについては第4章で述べる｡

2.3 局所物質移動の効率

図2.4に示すように,第ブ段まわりの物質収支を考えることにより物質移動の効率を表す

通り抜け係数を定義する｡流量り+1,モル分率恥汁1の蒸気および流量上j-1,モル分率∬虚,j_1

の液が第J段に入り,ある程度の気液交換反応を行った後,それぞれ流量り,モル分率勘お

よび流量エj,モル分率∬i,jになって段を出て行く｡通り抜け段モデルでは段数を全理論段数

以上になるように選ぶので,段は理論段ではなく,これらの段を出て行く蒸気および液は必
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図2.4:通り抜け段内の気液交換による物質移動の効率

ずしも完全に平衡に到達していない｡ここで,段を出て行く流れが2種類の流れで構成され

ていると仮定する｡一つは,気液交換反応にまったく寄与せず,組成の変化無しに段を素通

りする(通り抜ける)流れ,もう一つは,気液交換反応に関わり,平衡組成となって段を出て

行く流れである0この二つのうち,前者の流量が第J段から流出する全量に占める割合を¢j

と定義し,物質移動の効率を表す通り抜け係数,もしくは単に物質移動の通り抜け係数と呼

ぶ｡2･2節で導入した通り抜け係数砺は以後,軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係

数,もしくは軸方向混合の通り抜け係数と呼ぶ｡

図2･4に示すように,蒸気および液に関する物質移動の通り抜け係数材および咋を用いる
と,第ブ段の出口において以下のモル分率に関する関係式を得る｡

り･勘=(ト柑)り･穐+¢㌻･り･勘.1

エゴ･∬`,j=(1-ゆエゴ･塙+轄･エゴ･∬`,ゴー1

ここで,y芸jと亀は,段に流入した蒸気と液が全て気液平衡となって出て行くときの組成で,
以下の連立方程式を解いて得られる｡

り+1･勘+1-り･瘍 = エゴ･穐-エゴ-1･∬盲,ゴー1

砿j =

垢,j亀
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すなわち,平衡組成穐と亀は次の様に書ける｡

穐=
り+1･勘+1+エj-1･勘,j-1

り+ムj/垢,j
' 穐=

り+1･取外1+エゴ-1･勘,j-1

垢,jり+エゴ

式(2･4)と(2･5)を変形して,物質移動の通り抜け係数¢jの定義式を得る｡

¢r=1-

¢チ=1-

恥ゴ+1~恥j

勘+1一晩
∬塵,j~勘,j-1

穐-∬壷,j-1

(2.8)

これらの定義式の意味を考えてみる｡段が理論段に等しい場合,すなわち流出蒸気と流出

液が気液平衡にある場合,勘=挽かつ∬`,j=∬邑jであるから,これを式(2.9)と式(2.10)に

代入すると物質移動の通り抜け係数は0となる｡一方,段内で気液交換反応がまったく起こ

らない場合,すなわち勘=勘+1かつ∬壷,j=∬i,j-1であるから物質移動の通り抜け係数は1

となる｡つまり,物質移動の通り抜け係数は,段が理論段に等しい場合を基準として規格化

されていることがわかる0本研究では,通り抜け段出口の組成勘と∬壷,jを段内の物質移動

現象の数値シミュレーションにより求める｡この時,境界条件として通り抜け段入り口の組

成勘+1と∬`,ゴー1が必要になるが,通り抜け係数が前述の様に規格化されていることにより,

恥打1=吼笹,ゴー1となる場合を除けば翫+1と∬i,J_1の値を任意に選ぶことができる｡
もう一つ,重要な特徴を述べる｡段を通過する際に蒸気および液の流量が変化しない場

合,蒸気および液に対する二つの通り抜け係数がお互いに一致することが証明できる｡蒸

気流量をV,液流量をエとすれば,第ブ段まわりの物質収支式,および理論段の物質収支式

(2.6)は次の様に表すことができる｡

Ⅴ(勘+1一勘)= ム(∬i,ゴー∬壷,j-1) (2.11)

V(勘+1一瘍)=エ(穐一勘,j-1) (2.12)

式(2･11)を式(2･12)で辺々割れば,物質移動の通り抜け係数の定義式(2.9)および(2.10)と

比べることにより,次式が成立することが自明である｡

毎=¢r=¢チ (2.13)

水蒸留塔は通常,熱損失を少なくするために断熱して運転されるので,分縮による蒸気流量

の減少は無視できる｡また,水蒸留法は分離対象成分が互いに同位体であるから成分間の

物性値の差が小さく,多少分離したところで蒸気および液流体の物性の変化は小さい｡し

たがって,段を通過する際に蒸気および液の流量変化が無いという仮定を十分に受け入れ

ることができる｡

本節で定義した物質移動の通り抜け係数は,化学工学の分野で段塔の設計に用いられる

各種の段効率と数学上の比較を行うことができる｡これについては付録1で述べる｡
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図2.5:軸方向混合の影響と物質移動の効率を考慮した通り抜け段の流れ図

2.4 通り抜け段モデルの物質収支式

これまでに説明した軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜けと物質移動の効率を表す

通り抜けの両方を合わせて考え,通り抜け段モデルの物質収支式を導出する｡

図2･5に,第J段の流れ図を示す｡第ブ段に流れてきた蒸気および液は次の三つの流れに分

けて考えることができる｡一つはチャネリングにより段を通り抜ける流れ,もう一つは,チャ

ネリングせずに段に入るが気液交換に関与せず結局は段を通り抜ける流れ,最後は,チャネ

リングせずに段に入り,気液交換によって平衡組成となって段を出て行く流れである｡この

様に考えると,各相出口においてモル分率に関して以下の式を得る｡

り･勘=(ト柑)(ト柑)り･穐+¢㌻(1-げ)り･弧什1+柑･り･勘.1(2･14)

エゴ･∬i,j=(1一昨)(1-ゆ上j･穐+帝(ト咋拘･∬盲,j-1+酵･エゴ･∬i,j-1(2･15)

上式(2.14)と(2.15)の右辺第一項は段を通り抜けずに平衡組成となって段を去る流れを表

している｡反対に,右辺第二項と第三項は段を通り抜ける流れであるが,これらは組成に関

して同類項とみなすことができるので,これらをまとめ整理する｡新たに,総括通り抜け係
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数◎を導入し,相聞物質移動の通り抜け係数¢と各相内の軸方向混合の通り抜け係数ゆを用

いて次の様に定義する｡

(ト町)=(ト¢㌻)(ト柑)

(ト◎封=(1一昨)(ト咋)

すると,式(2･14)と(2.15)は簡単にすることができて,以下の様になる｡

り･勘=(ト◎r)り･砿j+◎rり･勘.1

エj･∬`,ブ=(ト璽拘･亀+牢ムj･∬`,ゴー1

上式(2･18)と(2･19)は,物質移動の効率を説明する式(2.4)と(2.5)とにそれぞれ同じ形と

なっている0また,平衡組成穐と穐も同様に,式(2･8)で表される｡

求めるべき第ブ段の物質収支式は以下の様に表される｡

り+1･恥汁1+上j-1∴勘,j-1=り･勘+エゴ･∬i,j (2.20)

しかしながら,通り抜け段モデルでは段を出て行く蒸気と液が必ずしも平衡関係を満たして

いない,すなわち勘≠垢,苗jなので,式(2.20)を平衡関係式と連立させて直接解くことが

できない0そこで,式(2･20)を平衡組成穐と穐を変数として表現し直す必要がある｡簡単

のために,項(ト町)り･亀を亀と略して書くと,式(2･18)の連続置換により以下を得る｡

り･勘=亀+◎㌻･り+1･勘+1

=亀+町(亀.1+轄1･り+2･勘.2)

鳴+◎㌢亀.1+…+吋牲1…蝿_1咋Ⅳ
Ⅳ-j+1

∑
た=1

Ⅳ-j+1

∑
た=1

(n◎㍍m_1
m=1 )

同様に,式(2.19)の連続置換より次を得る｡

姜(エゴ･∬`,j = ∑
m-1

口埠叫1
れ=1 )

梅林1

(ト◎㍍ト1)り+た-1･娩冊_1(2･21)

(ト◎たm+1)エゴ-m吊･穐_m吊 (2･22)

以上,式(2･20)に式(2･21)および式(2･22)を代入する0簡単のため,(1-◎打た_1)り+た-1およ

び(ト◎㌢m+1)エゴ-m+1をそれぞれ停車中巧_m吊と略し,さらに,第J段で気液平衡に到達
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する分だけの収支を考えると,以下に示す通り抜け段モデルの物質収支式を得る｡

咋･瘍+上;･穐=(ト◎㌻)∑
た=1 (帥れ)略た砿た

+(1一輯∑
m=1 (賓軋)ム;-m･穐-m(2･23)

式(2･23)は,平衡関係式(2.7)と連立させて解くことができる｡

2.5 簡単な条件における通り抜け段モデルの基礎式の解

ここでは,いくつかの仮定を行った簡単な場合について,通り抜け段モデルの物質収支式

を解析的に解き,通り抜け係数とHETP値の関係式を導く｡

図2.6に示すように,一つの理論段を氾個の等しい通り抜け段に分割する｡理論段の高

さ,すなわちHETPをH;,通り抜け段1段の高さをHcとする｡ここで,塔は断熱されてお

り,蒸気流量Vおよび液流量ム,平衡係数∬,さらに,通り抜け係数◎は全段で一定と仮定す

る｡理論段を考えているので,第1段を出る蒸気と第m段を出る液は互いに平衡,すなわち

恥1=∬･∬i,れである｡また逆に,あらかじめ平衡関係にある蒸気と液の間では正味の分離

が行われないから,その様な場合を考える価値がないので飢,軒1≠∬･∬印とする｡

まず,理論段内の組成分布を計算するための2階差分方程式を導出する｡仮定より,式

(2.8)で表される平衡組成は次の様になる｡

砿j=
入勘+1+∬･∬壷,j-1

1+入
, 亀=

(入/∬)裾+1+∬壷,j-1

1+入
(2.24)

ここで,入(=KV/L)は放散因子(strippingfactor)として知られている｡この平衡組成を式

(2.18)に代入し,整理すると次を得る｡

1-◎=
恥J+1~肌,j

入勘+1+∬･∬i,ゴー1

1+入
(1+入)器(2･25)

上式は各段において成立するから,第J段および第ノー1段に対する式を用いて次が成り立っ｡

1-◎ 恥j+1~恥j 恥j~弘j-1

勘+1-∬･∬壷,ゴー1 勘-∬･∬i,j-2

(翫+1一裾)-(勘一勘-1)

(勘+1一弘j)-∬(∬i,j-1-∬i,j-2)
(2.26)

さらに,第ゴー1段に対する物質収支式(2.11)を上式に代入すると,組成分布を計算するた

めの2階差分方程式を得る｡

1-◎ (勘+1一勘)-(裾一勘-1)
~~■~~■■

1+入 (勘+1-勘)一入(勘一弘j-1)
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(勘+1一勘)=
1+◎入

◎+入＼〝亀,∫
(勘一勘-1) (2.27)

次に,組成恥+1と∬仰が与えられたとして式(2.27)を解く｡式(2.27)の連続置換により次

を得る｡

(恥軒1一弘几)
1+◎入

(恥れ一恥_1)

1+◎入

◎･+入

1+◎入

◎+入 )

(恥-1一弘,穐-2)

れ-1

(恥2一弘1)

さらに,ブ=1,2,…,氾に関して式(2.28)を辺々足し合わせると以下を得る｡

(勘+1一恥)

(弛れ一肌声-1)

(恥3一弘2)

(恥2一弘1)

(恥+1一弘1)

(

1+◎入

◎+入

1+◎入

◎+入

◎+入

扁
∑
掴

)l恥2毎ニ

(恥2一弘1)

(恥2一弘1)

(恥2一弘1)

(恥2一弘1)

(弘2一弘1)

和一1

ヽ∧

◎+l

ヽ∧

+◎

◎+入

た

)
(1-◎)(入-1)

1+◎入

◎+入

(2.28)

"(2･29)
ここで,j=1に関する式(2.25)は次の様である｡

(恥2-勘)=㌫(恥2-∬･∬印)
これを整理し直して次式を得る｡

(恥2一勘)=㌫(勘-∬･∬印)
式(2.31)を式(2.29)に代入すると理論段内の組成分布に関する以下の解を得る｡

弛れ+1=恥1+
弘1-∬･∬印 1+◎入

◎+入

(2･30)

(2.31)

(2.32)



二一■+二.二
Cbameling

ぐstage
gク

Equilibrium

Stage

図2.6:通り抜け段モデルの物質収支式を解くためのモデル
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ところで,恥1と∬i,nは理論段出口の組成であるから互いに平衡であり,式(2.32)にこの平

衡組成恥1=(入･‰+1+∬･∬叩)/(1+入)を代入すると次を得る｡

((◎+入)れ一入い+◎入r)(恥+1-∬･∬印)=0 (2.33)

式(2･33)の最初の中括弧内は0となる｡なぜならば,恥.1≠∬･∬叩だからである｡式(2.33)

の左辺を(恥+1-∬･∬印)で割って,残りをれについて解くと以下を得る｡

1n入
†l=

1n((◎+入)/(1+◎入))

最後に,通り抜け係数とHETP値の関係式を得る｡

均(=m･月云)=
1n入

1n((◎+入)/(1+◎入))
旦:

(2.34)

(2.35)

式(2･35)は,塔の任意の長さ,例えば1cmの部分に対する通り抜け係数が知れると,塔全体

の解析をせずに,即座にHETP値がわかることを示している｡さらに,通り抜け係数と通り

抜け段の高さの組み合わせ(◎い筏1)と(◎2,仇2)の間に次式が成立する｡

(ち=)
1n入 1n入

1n((◎1+入)/(1+◎1入))■■■一`C⊥~~~1n((◎2+入)/(1+◎2入))
仇2 (2･36)

つまり,ある組み合わせ(◎1,仇1)がわかっていれば,任意の長さ筏2に対して,通り抜け係

数◎2を計算できるので,式(2.35)は通り抜け係数の変換公式と見ることもできる｡

2.6 一般的な場合の通り抜け段モデルの基礎式の解法

2･5節で仮定したような,簡単な条件ではなく,各段において蒸気,液の流量,通り抜け係

数などが異なる場合には,通り抜け段モデルの物質収支式を解析的に解くことはできない｡

ここでは,その様な場合に数値的に解を得る方法について述べる｡

第豆成分の流量

第J段で気液平衡に到達して出て行く第京成分の蒸気流量をγ`,j,液流量をg`,ブとする｡す

なわち湖,J=咋･亀,gj,j=工芸･穐である｡以後,平衡関係にある流体のみを取り扱うの

で,平衡関係を表す上付き添え字eは省略する｡さらに,第ブ段で完全混合した第哀成分の蒸

気と液の和勾,ブの中で,蒸気になる割合を翫と定義する｡

Z壷,j=g虚,j+明,j
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gi,j=(1一服)z壷,j

叫j=恥j易,j

また,気液平衡式は次の様に表される｡

垢,j=

これを用いると,悔はエゴとりを既知として次式で計算できる｡

瞑垢考(1鴫岩)

(2･40)

(2.41)

以上‰,悔を用いて第J段における第京成分の物質収支式(2.23)を表すと以下の様になる｡

(ブ=1)
Ⅳ-1

∑
た=1 (た-1Ⅲ叫㍍

m=1

(2≦J≦Ⅳ-1)

(1-◎n∑
た=1

(ブ=Ⅳ)
Ⅳ-1

∑
m=1

恥1+たち1+た-ち1=0

恥j+たZ盲,j+た

(2.42)

(1一服-m)zi,ゴーm一之壷,j=0 (2.43)

(1-恥Ⅳ-m)z岬一m一之岬=0 (2.44)

しかし,式(2･42)…(2･44)の連立方程式は,Z壷,j=0,(ブ=1,2,…,Ⅳ)を解としてもち不定で

あるから,式(2･44)の代わりに,第ま成分のホールドアップの全段の和が,最初に投入した液

中の第哀成分の量に等しいという以下の式を使用する｡

若鮎(賓叫(ト陳1)柚〉+(1珊)易,Ⅳ=坑0
式(2･42),式(2･43)および式(2･45)の計Ⅳ個の式をzi,メに関して連立させて解く｡

Ui=A虚名壷

Ui=【0,0,･‥,0,坑0】

Z壷=【布1,Zi,2,…,Z研一1,Z岬]
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Ai=

-1

(ト◎身)(1-恥1)

(1一昭)埠(1一恥1)

(1一輪-1)H吼1

×(1一恥1)

×(1一札1)

(1一昭)(1一札2)

｣Ⅴ-4

◎㌢恥3

(1-好転3

-1

Ⅳ-5

l(

n◎㌃1恥Ⅳ
几=1

Ⅳ

Ⅳ

恥

恥

2

3

V軒

Ⅴ小

品Y

ゐ▲

…
Ⅲ
震
n
祓

ぃ"

n

▼申

▼申

(1-鳴-1)口吼1(ト鴫_1)n吼1… (ト蛸_1)町

×(1一札2)

×(1-恥2)

×(1一恥3)

×(1一札3)

各成分について,式(2.46)をLU分解法(7)により数値的に解いた｡

(1-恥Ⅳ)

第ブ段の温度

今,酸素の同位体を考えず水素の同位体のみを考えた場合,水はH20,HDO,HTO,DTO,

D20,T20の6成分から成る0求められたz`,jの値から,液と蒸気の各成分のモル分率∬i,jお

よび勘が以下の様に計算できる｡

Jり=呈=エゴ

勘=明,j
り

(1一服)zi,j

∑(ト恥)裾
た=1

恥jZ壷,j

∑砺視
た=1

(2･50)

(2.51)

次に,Xi,jを用いて第j段での温度T;を次式が成り立っ様にNewton法により計算する｡この

方法は穐法(8)と呼ばれる｡

∑垢,j(ち)∬`,j=1

第1成分(豆=1)に注目し,関数J(r)を以下の様に定義する｡

J(r)=∬り(r)-
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∬り(端)

∑垢,j(端)∬i,j
虚=1

(2･52)

(2.53)



ここで,孤は規準となる適当な温度である｡7｢が真であれば右辺は0となるので,J(r)=0

となるTをNewton法により求める｡

△r= J(7ふd)

∂J(℃舶)/吼d

7も｡t〃=:㍍d-△r

これにより,△r=Ⅸ｢9となるまで計算し,求めた孔蝕をその段の温度ちとした｡

(2.54)

(2･55)

蒸気および液流量

次に,各段における全物質収支式と熱収支式を連立させて第J段の流量エゴとりの値を求

める｡第哀成分の物質収支式と同様に,通り抜け段モデルによる全物質収支式および熱収支

式は以下の様に表せる｡

(j=1)
Ⅳ-1

∑
た=1 (室可

(2≦ブ≦Ⅳ-1)

(1-◎㌻)∑
た=1

(J=Ⅳ)

Ⅵ+た一上1=0 (2.56)

(雛小+刷一輯岩(賓可エゴ-m-(…)=0(2･57)

岩(貰虹れ)

(j=1)
Ⅳ-1

∑
た=1

エⅣ_m-1ん=0

(室叫
(2≦J≦Ⅳ-1)

(ト◎㌻)∑
た=1

Ⅵ+た玖+た-ム1ん1=Qc

(2.58)

(2.59)

上j-mんj蠣m一(り巧+エゴんj)=0 (2.60)

ム〃-mJlⅣ_m-1ん恥=-QR
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変数は,(エ1,鴨,上2,鴨,…,上Ⅳ-1,拓)の計2(Ⅳ-1)個であるから,リボイラにおける全物質

収支式および熱収支式の式(2･58)と式(2.61)を除いた2(Ⅳ-1)個の式を連立させて解いた｡

D=A x

D=【Qc,0,0,･‥,0]

Ⅹ=【上1,鴨,ム2,鴨,…,エⅣ_1,瑚

-ん1

-1

(1一頃)ん1 一銭 一九2

(1一頃) -1 -1

(ト噂)境木 0 (1一昭)ん2

(ト斬)埠 0 (1一昭)

(1一輪-1)n◎か10(1一輪_1)
几=2
Ⅳ-2

(1一輪_1)

上
れ

ゐ▲[山

n=2

0

Ⅳ-2

2ん

ム
几

ゐ▲[]

れ=3
Ⅳ-2

(ト鴫_1)

ム
几◎[u

れ=3

式(2.62)をLU分解法により数値的に解いた｡

缶㌢β3

◎㌢

(1-◎㌢)穐
…

(1-◎㌢)

0 (ト蛸_1岬Ⅳ

0 (1一蛸_1)

計算手順

1･仕込み液の組成勘,j,コンデンサの冷却熱量Qc,塔内圧力巧および通り抜け係数町と

平の値を与える｡

2･第豆成分の物質収支式を解いて流量z壷,jの値を求める｡

3･沸点計算より段の温度ちを求める｡

4･全物質収支式を解いて気液流量エゴとりの値を求める｡
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5･エゴ,りの値を用いて,恥の値を新たに決定する｡

6･翫を用いて,2～5の計算を繰り返し行い,り/エjの前の値と新値の差を新値で割った

ものが,10~12以下になった時点で計算を終了する｡

2.7 水の蒸気圧と平衡係数

ここでは,計算に使用する水の蒸気圧および平衡係数の推算について述べる｡

2.7.1 水の蒸気圧

水素には軽水素(H),重水素(D),三重水素(T)の3つの同位体があり,酸素の同位体を無

視すれば,H,D,Tを含む水はH20,HDO,HTO,D20,DTO,T20の6成分からなる｡こ

れら水6成分の蒸気圧は同位体効果によりそれぞれ異なっている｡蒸気圧は分子間の結合

エネルギーが大きいほど小さくなるから,(0-H),(0-D),(0-T)の結合エネルギーを比較す

れば水6成分の蒸気圧の大小関係をある程度予測することができる｡結合エネルギーβ｡は,

次式で表すことができる(9)｡

恥孟一芸ue
(2･66)

ここで,山eは振動周波数,山eXeは不調和度定数である｡カ･エス･クラスノフのデータブッ

ク(10)からue,山eX｡の値を引用して計算すると,仇(0-H)=7.795×10-19J,仇(0-D)=

7･896×10~19J,β0(0-T)=7.940×10~19Jとなる｡したがって,蒸気圧の大小関係は次の

ようになる｡

鞄20>鞄DO>j㌔TO>fも20>鞄TO>βr20 (2.67)

ここで,昂は成分豆の蒸気圧を表している｡蒸気圧が高いと沸点が低くなるため,式(2.67)

から,HTOの方がH20より高沸点になることが分かる｡

j㌔｡0の値には,エヌ･ベ･ワルガフチックの便覧(11)に掲載されているデータを使用した｡

鞄｡0,角20の値は,以下に示すJonesの式(12)と鞄20の値から求めることができる｡

監=eXp(-竿+筈)
264.15K≦r≦387.15K

j㌔20
∴=eXp
月)｡0 (-竿+翠)

277.15K≦r≦387.15K
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また,j㌔DO,鞄TO,鞄TOの値は,鞄｡0,鞄｡0,角20の値の幾何平均で与えられる(13)と仮定

すると,それぞれ以下の式で表される｡

2.7.2 平衡係数と平衡分離係数

トリチウムのモル分率が非常に小さい場合には,液相が理想溶液と仮定できるので,第京

成分の気液平衡係数は,第豆成分のみが存在する場合の蒸気圧彗と多成分系の全圧pを用い

て以下の様に表される｡

眺=吋晶1一桁=彗/p (2.73)

また,水分子間の水素原子交換による同位体交換反応の平衡係数は以下の様に表される｡

H20+D20

H20+T20

D20+T20

聖

警

警

2HDO, ∬1=

2HTO, jち=

2DTO,.穐=

(∬HDO)2
∬H20∬D20

(∬ETO)2
∬H20∬T20

(∬DTO)2
∬D20∬T20

(j㌔DO)2

鞄｡0鞄20

(jもTO)2

j㌔20｣鞍20

(fもTO)2

jも20角20

互いに接触している蒸気と液に対して,蒸気相における注目成分の存在比と液相におけ

る注目成分の存在比の比を蒸留における平衡分離係数(比揮発度)と呼ぶ｡トリチウム水中

のトリチウム原子に注目したとき,水蒸留における平衡分離係数α｡は次式で定義される｡

α0=豊,昂=
(T原子数)i n (T原子数)り

亀=
(H原子数)J'`叩▼(Ⅲ原子数)γ

(2.77)

ここで,月は存在比で,添字g,γはそれぞれ液相,気相の値であることを示している｡存在比

をモル分率で表すと次のようになる｡

∬HTO+∬DTO+おT20

おH20+∬ⅢDO+∬ETO

害伯TO+封DTO+祖T20
2三伯20+3由DO+三伯TO

式(2･77)に,存在比,気液交換の平衡係数,同位体交換の平衡係数式を代入すると,平衡分離

係数α0は次の様に表すことができる｡

α0
席+2J雷

2+席+序悪
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鞍0場慧
(2.80)

ここで,∬H20≫∬D｡0,かつ∬H｡0≫∬T｡0の場合には,式(2.80)は次の様に近似できる｡

本研究では,式(2.81)を平衡分離係数の定義式とする｡

2.8 結言

(2.81)

複雑な内部幾何構造をもつ充填水蒸留塔に対して,塔の分離性能に影響を及ぼす様々な

因子を考慮して計算によりHETP値を予測するための手法として,通り抜け段モデルを提

案した｡通り抜け段モデルのパラメータとして,塔軸方向異種濃度混合の影響を表す通り

抜け係数と塔内の局所的な物質移動の効率を表す通り抜け係数を導入し,これらを合わせ

て総括通り抜け係数を定義した｡また,通り抜け係数を用いて,通り抜け段モデルの物質収

支式を導出し,簡単な条件の場合には解析解を,一般的な場合には計算機による数値的な解

法を示した｡解析解から塔分離性能の指標であるHETP値と通り抜け係数との間に成り立

つ関係式を得た｡これにより,通り抜け係数が知れると,直ちにHETP値がわかることを示

した｡

使用記号

β0

ん

ガ

打
∵
均
打
∵
ん
L

結合エネルギー(J)

液エンタルピー(J･mOl~1)

蒸気エンタルピー(J･mOl~1)

通り抜け段一段の高さ(cm)

HETP(cm)

平衡係数

液の第京成分流量(mol･S~1)

液流量(mol･S~1)
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Ⅳ 段数

P
:圧力(atm)

Q 供給熱量(J･S~1)

月 原子の存在比

f
:経過時間(s)

r 温度(K)

祝 蒸気ホールドアップ(mol)

打 液ホールドアップ(mol)

明 ‥ 蒸気の第戎成分流量(mol･S~1)

Ⅴ
:蒸気流量(mol･S~1)

∬ :液相内モル分率

y :蒸気相内モル分率

Zi:完全混合した第豆成分蒸気と液の和の流量(mol･S~1)
Z 塔長軸方向位置(cm)

α0 :平衡分離係数

叩 :完全混合した蒸気と液のうち,蒸気になる割合

入 放散因子

¢ :局所物質移動の効率を表す通り抜け係数

◎ :総括通り抜け係数

ゆ 軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数

山｡ 振動周波数(cm●1)

UeX｡ 不調和度定数(cm~1)

(下付き添え字)

C コンデンサ

哀
:成分

j :段

J
:液相

月 リボイラ

u :蒸気相

(上付き添え字)

e :平衡関係

上 液相

Ⅴ 蒸気相

33



参考文献

1･Lockett,M･J･:"Distillationtrayfundamentals",CambridgeUniversityPress(1986)

2･藤田重文編‥化学工学ⅠⅠI｢物質移動操作｣第2版,東京化学同人(1972)

3･化学工学協会編‥｢化学工学便覧｣改訂四版,638,丸善株式会社(1978)

4･Barenblatt,G･Ⅰ･etal･:"TheoryofFluidFlowsThroughNaturalRocks",Kluwer

AcademicPublishers(1990)

5･Vbrruut,A･‥"ComputationalGeomechanics",KluwerAcademicPublishers(1995)

6･Hornung,U･:"HomogenizationandPorousMedia",Springer-VbrlagNew%rk(1997)

7･Press,W･H･etal･:"NumericalRecipes",CambridgeUniversityPress(1986)

8･Holland,C･D･:"FhndamentalsofMulticomponentDistillation",56,McGr甜Ⅳ-Hi11

(1981)

9･ハナ,M･W･,柴田周三訳‥"化学のための量子力学(第6版)",日･ソ通信社(1990)

10･カ･エス･クラスノフ‥"データブック無機化合物の分子定数(第2版)",日･ソ通信

社(1971)

11･エヌ･ベ･ワルガフチック:"便覧気体と液体の熱物理的性質(第2版)",日･ソ通信

社(1972)

12･Jones,W･M･:㍑V瓦porPressuresofTritiumOxideandDeuteriumOxide･Interpre-

tationoftheIsotopeEf艶cts",J･Chem･Phys･,48,207(1968)

13･Bigeleisen,J･:J･仇em･myS.,23,2264(1955)

34



第3章

充填塔内局所物質移動の解析

3.1 緒言

充填水蒸留塔内の物質移動を解析する際の最大の難点は,塔内の複雑な幾何構造をどの

様に理論的に取り扱うかであると考えられる｡

疋田ら(1)は,充填塔内の空隙部を多数の仮想的な導管の集合体とみなし,充填塔内の流れ

を一種の管内流動と考えた｡また,山西ら(2)(3)は水素同位体分離用深冷蒸留塔の物質移動解

析にあたり,仮想的な導管の壁を液が薄膜を形成して流下し,蒸気は導管内を層流で通過す

るモデルを考案し,各々の導管に対して層流境界層理論を適用して物質移動解析を行った｡

山西はこの解析によって,水素深冷蒸留塔内の物質移動に塔内蒸気速度及び流体の物性が

及ぼす影響について有用な知見を与えた｡これらの研究が示す様に,充填塔全体の物質移動

機構およびその物質移動機構に影響を及ぼす因子について詳細な検討を行うためには,充

填塔の局所部分,すなわち充填層を形作る各々の空隙を適切な物理モデルに置き換え,局所

的な物質移動を解析することが有用であると考えられる｡

蒸留をはじめ,ガス吸収や蒸発等は,気相もしくは液相に注目成分を濃縮する気液二相聞

の分離操作である｡ガス吸収や蒸発の物質移動解析では,物質移動は片方の相からもう一方

の相へと一方的で界面における物質移動抵抗や片一方の相内の拡散抵抗は無視できるとい

う仮定がなされてきたが,最近になってHuthwelkerら(4)が界面抵抗を考慮した無限平板気

液境界を有する非反応性気体の吸収･放出問題に関して詳細な解析解を提出している｡特

に蒸留の場合,物質移動は気液二相聞で可逆的に起こるので,詳細な解析を行う際には,気

液両相内の移流拡散過程および気液界面の物質移動過程を接続して扱う必要がある｡

本章では,充填物内部および外部の空隙を円形の断面をもつ導管とみなし,導管内の気液

が向流接触している簡単なモデル(気液向流円筒モデル)を考える｡同位体平衡を組み込ん

35



だ気液交換反応を表す境界条件を新たに考案し,蒸気相と液相の移流拡散方程式を接続し

て数値的に同時に解くことによってモデル内の濃度分布を得る｡このモデルを用いた解析

により,蒸気流量や気液交換反応速度などが水蒸留物質移動に及ぼす影響について詳細に

論じる0また,単純な幾何形状を持つ濡れ壁塔の水蒸留分離性能を実験により測定し,測定

値とモデルによる計算値とを比較検討することでモデルの有用性を明らかにする｡さらに,

気液向流円筒モデルを発展させて,円筒内部に隔壁を有する充填物に対するモデルを構築

し,同位体分離用充填物の一つであるDixongauzeringの分離性能解析を行う｡

3.2 気液向流円筒モデル

3.2.1 モデルの概要

充填塔内を上昇する蒸気は充填物が形成する隙間を縫う様に進む｡その充填物表面と塔

の内壁面は還流液によって濡れている｡したがって,蒸気は液で覆われた壁面をもつ管の内

部を通って行くことになる｡この管の断面は通常,複雑な形をしており一定ではないが,簡

単のため円形の断面を持つ管を考える｡管の断面が円形から大きくずれる場合には,その

断面の代表長さを円の直径に採用すればよい1｡

図3･1に示すように,半径月,高さガの円筒を考える｡円筒は断熱されており,内部流体の

圧力および温度は一定とする｡本章では,蒸気及び液はHTOの割合が非常に小さいH20-

HTO2成分混合流体とする｡しかし,本章で得られる結果は,多成分の解析においても一

般性を損なうものではない｡以降では,記号AとβはそれぞれHTOとH20を表す｡これら

流体の定常流動および流体内の定常濃度分布を考える｡液は均一な薄膜を形成しながら円

筒の内壁を流下する｡蒸気は液と向流で円筒内を上昇する｡気液界面で蒸発および凝縮に

よって移動した成分は,濃度勾配によって各相内を拡散する｡

3.2.2 基礎式

本解析で使用した基礎式は定常状態における多成分流体に関する連続の式(5)である｡2成

分系を考えているので,片方の成分だけについて濃度分布を求めればよく,解くべき式は注

目成分であるⅢTOに対する以下の一つだけである｡

0ン∇･〈借A叫J｡〉
(3･1)

1代表長さをdeとすると,d｡=4mとなる｡mは流体平均深さと呼ばれ,流路断面積Aと濡れ縁長さ(濡れ

辺長)βを用いて,m=A/βと表される｡
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図3.1:気液向流円筒モデル
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通常拡散のみを考えると,質量流束ベクトルは次の様に表現できる｡

JA=-β
吼脇

〟2
βAβ∇∬A (3.2)

等温系でHTOの割合が非常に小さいと仮定しているので,質量密度や分子拡散係数などの

物性値は定数として扱い,H20に対する値を使用した｡

3.2.3 計算に使用した水の物性値

水蒸留法の工業利用においては,成分間の蒸気圧差を大きくする目的で蒸留塔を減圧し

て運転すると考えられるが,ここでは本研究で行った水蒸留実験の条件に合わせ,大気圧下

373Kにおける水の物性値を記す｡なお,本研究で開発した計算コードは,物理的に正しい

限りどの様な圧力･温度においても計算が可能である｡

密度および粘性はPerryのハンドブック(6)に記載の値を使用した｡また,2成分系の分子

拡散係数はBirdらの著書(5)と化学工学便覧(7)に記載の推算式により以下の様に求めた｡

蒸気相におけるH20とHTOの相互拡散係数をChapman-Enskogの理論の第1近似式に

より推算した｡

仇卵=0･0018583
r3(吼+鳩)/吼鳩

pJまBnβ
(3･3)

ここで,各記号は,絶対温度r【K】,分子量鳩,圧力p【如m】,分子の衝突直径可10-10m】,拡

散に関する換算衝突積分nβである｡この内,換算衝突積分は次の様に推算する｡無極性気

体に関するLennard-Jones模型による換算衝突積分OD(L-J)は以下の式で計算される｡

nβ(L-J)=
1.06036 0.19300 1.03587

exp(0･4763577v)'exp(1.529967L)

ここで,㍍は規準化温度であり,以下の式で計算される｡

たr
㍍=-=r･

どAB

1.76474

exp(3･89411孔)
(3.4)

(3.5)

~方,極性気体を含む系に関する改良Stockn町er模型による換算衝突積分OD(St.)はOD(L-J)

を用いて以下の式で計算される｡

nβ(St･)=nβ(しJ)+0･19∂まB/㍍ (3.6)

本研究では,このnβ(St･)を換算衝突積分の値として採用した｡なお,式(3.3),(3.5),(3.6)

中のポテンシャルパラメータqAB,EAB,6ABを次のように近似した｡

qAB=(qA+qB)/2｡±qB,EAB=(EA･eB)1/2｡ゴ亡B,6AB=(6A･6B)1/2〇ゴ6B(3.7)
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表3.1:大気圧下373Kにおける飽和水蒸気および飽和水の物性値

飽和水蒸気 飽和水

Pv 5･956×10.4【g/cm3] p1 9.579×10-1[g/cm3]

ILv l･206×10.4【g/(cms)] FLL 2.794×10-3[g/(cms)]

βA卵 2･664×10~1【cm2/s] βA即1.092×10~4【cm2/s】

文献(7)によると,H20分子のポテンシャルパラメータの値は,qB=2.52×10-10m,EB/k=

775K,∂B=1.0である｡

液相の相互拡散係数については,拡散媒中で拡散質の濃度が無限小である場合に関して多

数の経験式が提案されている｡本研究の条件はこれに十分当てはまる｡推算精度と使いや

すさの点から以下に示すWilke-Chang式が優れているので,本研究では液相におけるH20

とHTOの相互拡散係数の推算にこれを適用した｡

βA即=7･4×10 _8偶･r
恥l茂･6

(3.8)

ここで,上式中のβは拡散媒の会合因子で,文献(7)によるとH20に対して2.6である｡また,

払は,標準沸点における液相のモル体積【cm3/mol】,qBの単位は【mPa･S]である｡

以上,大気圧下373Kにおいて計算した飽和水蒸気および飽和水の相互拡散係数を密度,

粘性とともに表3.1に示す｡

3.2.4 流体の速度分布

基礎式(3.1)で必要となる流体の速度ベクトルuを解析的に求めるにあたり以下の仮定を

行う｡すなわち,1)円筒は十分に長く端の影響は無い｡2)流体は非圧縮性ニュートン粘性

流体である｡3)流れは層流で定常軸対称である｡4)蒸気液界面および液固界面で流れは滑

らないとする｡仮定1),3)により,全ての周方向成分は0となるから,計算はγ一之2次元円筒

座標を用い,図3.1に示した様に円筒中心にz軸をとる｡また,気液界面の半径方向位置rれt

はz方向に一定で,γれf=㍍月とする｡

流体中の微小体積を考えることにより,流体に加わる運動量と外力とのつりあいを表す

微分方程式を導出し,適当な境界条件の下に式を積分してせん断応力分布を得る｡さらに,

Newtonの粘性法則を適用することによって,せん断応力分布から速度分布を求めることが

できる(5)｡ここでは,半径方向位置r,厚さ△γ,高さ方の二重円型断面をもつ殻に関して運
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動量収支と重力のつりあいを考える｡

単位時間あたり側面γを通過する運動量

単位時間あたり側面r+△γを通過する運動量

単位時間あたり底面z=0を通過する運動量

単位時間あたり上面z=方を通過する運動量

円管殻に加わる重力

底面z=0に作用する圧力

上面z=ガに作用する圧力

これらを加えあわせると以下の式を得る｡

(2汀r月~キz)lr

-(2打γガキz)l叶△r
(2打γ△門先)(匹z)lz=0

-(2訂γ△rγz)(匹z)lz=〟
(2打r△rβ')囲

(2訂γ△r)純

一(2打γ△γ)pⅣ

0
=(2灯n打■キz)ト(2訂γgちz)し+△r+(2打γ△γ匹2)lz=｡

-(2汀仏叩2)lz=方-(2打仏rg)何+2汀仏γ(p｡-pg) (3.9)

非圧縮性流体を仮定したので,Z=0とz=ガにおける速度γzは等しく,上式第3項と第4項

が打ち消しあう0全体を2乱打△γで割り,△γについて極限をとれば次の微分方程式を得る｡

ぬ(
(γ↑z)ト+△r-(r笹z)し

△r

po~p∬

g

-βタ)r
孟(γ笹z)=(和一柑)γ(3･10)

ここで,Apは単位長さ当たりの圧力差で,△p≡(po-p∬)岬である｡式(3.10)を,境界条

件↑叩=0(γ=0)およびキ叩=ちz,`(r=K月)の下に積分するとせん断応力分布を得る｡

ち叩(γ)=

キz,l(γ)=
△p一郎

Ap一恥タ

(β`一仇)タK2月2
2γ

(3.11)

(3･12)

式(3･11)と(3･12)にNewtonの粘性法則7;z=-Pdv/drを代入し,境界条件vl=0(r=R)

およびγv=叫(γ=凡月)の下に積分すると速度分布を得る｡さらに,速度に密度をかけて半
径方向に積分すれば蒸気および液の質量流量凡と月を得る｡これらを以下にまとめる｡

蒸気相(0≦r≦㍍呵

Uγ(r)= r『nいL2
月

凡=2打伽月4

液相(凡尺≦γ≦月)

一伽g

△p-仇g
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Ⅵ(r)=月2

界面(r=凡尺)

明血=月2

△p-のタ

4川

△p-βJg

△p-βlg

4川 )

(1-㍍2)2+

(1-㍍2ト

(βl一伽)g㍍2
2川

(βJ一伽)g㍍2

8拘

(βl-伽)g㍍2
2川

1n(芸)]
(3･15)

(1+2K21n…2)](3･16)

1nK]
(3･17)

~対の流量凡と月を与えると,式(3.14)と(3.16)の連立方程式を解いてApと代を求めるこ

とができ,それを式(3･13)と(3.15)に代入することで一対の速度分布を得ることができる｡

一例として,月=0･8cm,凡=月=8.3×10~2g/sの場合の速度分布を図3.2に示丸この

場合,Ap=0･07Pa/cm,㍍=0･993となった｡気液界面で蒸気速度は負の値を持ち,液表面

は蒸気によってほんのわずかに引き上げられている｡

ここまでは十分に円管が長いと仮定して,半径方向速度が0で,軸方向速度の半径方向分

布が一定となった完全発達した速度分布を考えた｡しかしながら,充填塔内の気液流路に

気液向流円筒モデルを適用する場合,個々の円管の長さは充填物程度の大きさであると考

えられ,したがって速度分布は十分に発達していないと考えられる｡

円管入口部では速度分布は平坦であり,流れるにつれて運動量の境界層が厚みを増すが,

境界層よりも内側部分は平坦な分布を保ち,連続の式を満足するために中心部の速度が流

れ方向に加速されていく｡この様な速度分布の発達が生じている円管入り口部分を助走区

間と呼ぶ｡Langha甜(8)は,線形近似手法により直管助走区間中の定常流れについてNavier_

Stokes方程式の解を導出した｡助走区間における規格化された速度入は,n次の修正Bessel

関数んを用いて次の様に表される｡

入=
【ん(7)-ん(7r/月"

ち(7)
(3.18)

ここで,7は軸方向位置zの関数である｡関数7(z)と軸方向位置zは以下の式で関連付けら

れる｡

凡月･月eり=£′2ydズ
4ム(7)ち(7)-(ん(7)-1)2-2(ム(7))2

2(ち(7))2

ち(7)

27ム(7)-72

(3･19)

値7を連続的に変化させることで,ズーy座標上に曲線を表すことができる｡この曲線を式

(3･19)において積分することで,7とzを対応させることができる｡結局,蒸気相の速度分布
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図3.2:円管内気液向流速度分布
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は入を用いて次の様に表される｡

γ廿(γ,Z)=(‰伽一明血)入+明血 (3.20)

一例として,月=0･3cm,凡=6.3×10~2g/sの場合の速度分布を図3.3に示す｡横軸は半

径方向無次元位置γ*(=り何である｡図は軸方向距離z=月×氾(㍑=0,1,10,20,…)にお

ける軸方向速度の半径方向分布を示している｡最初,蒸気は平均速度入=1で円筒に入る｡

その後すぐに液表面に引っ張られ,蒸気の界面位置での速度は入=0,すなわちγ=γ如fとな

る｡気液界面で下向きの力を受け,気液界面近くの蒸気は減速される｡一方,連続の式を満

足するため,円筒中心付近の蒸気は流れ方向に加速を受ける｡この様にして軸方向速度の

半径方向分布が発達して行き,円筒中心の速度が平均速度のちょうど2倍となるパラボラ型

の速度分布が形成される様子がよくわかる｡Langha甜(叫こよれば,軸方向速度の半径方向

分布が発達するのに要する管入口からの距離(助走距離)ム｡と管の内半径月の間には次の関

宕=0･0575月e (3･21)

ここで,Re=2FL/(7TPvR)は蒸気相のReynolds数である｡なお,助走区間では半径方向速

度が0ではない｡そこで,後で述べる数値計算においては,計算格子内の質量が保存される

という条件で半径方向速度を数値的に求めた｡

以後,式(3･13)で表される速度分布を発達(放物型)速度分布,式(3.20)で表される速度分

布を助走区間速度分布と呼ぶ｡

3.2.5 界面の境界条件

気液界面上で各相内の拡散流束と気液界面を通した相変化物質移動流束とがつりあうと

いう考えにもとづき,気液界面における境界条件を導出する｡

理想気体と理想溶液から成る系を仮定する｡相聞の平衡を利用する分離過程では,成分哀

の平衡係数垢は次の様に定義される｡

垢≡鋸/∬冒

さらに,平衡分離係数(比揮発度)α朗は次の様に定義される｡

(3.22)

αβA≡梅/〝A (3.23)

α別の値は,各成分の蒸気圧の関数としても表現できる｡H20-HTO系のαβAの値は373K

で1.0281と推算されており(9),低温低圧ではより大きくなる｡
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図3.3:円管助走区間における蒸気相軸方向速度の発達の様子
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蒸気相から液相に向かう物質移動のモル流東邦,℡→は次の様に表現できる｡

凡ル→l=転,β潮画

同様に,液相から蒸気相へ向かう流束勅→Ⅴは次の様に書ける｡

弼,ト→竹=毎q鞠和書

したがって,液相に入る正味の流東邦,眠fは次の様に与えられる｡

叫画=弼,V→J一耽,レ℡=たγ,壷G封わ几亡一毎,iq∬擁

ところで,蒸気と液が平衡であれば,正味の流東邦,仙虎は0となる｡

0=転,壷G鳴れf-たJ,iq鴫雨

式(3･26)に式(3･27)を代入してたりqを消去すると次を得る｡

叫画=た勅nf-れ,壷G慧∬弼
= れ,iG(侮れf一箱萌両)

(3･24)

(3･25)

(3･26)

(3･27)

(3.28)

ガス吸収の問題では通常垢萌両≪銑と仮定し,上式(3.28)の右辺第二項を無視する｡

流束勅,nefと〃云,融吼気液界面が平衡状態にあるとき式(3.23)を用いて互いに関連付け

ることができる｡断熱系が仮定されているので,気液交換反応による蒸発潜熱の放出は無

く,以下の熱収支式が成立する｡

んA勅,れet+んβ〃云,れ｡t=0 (3.29)

式(3･28)を式(3.29)に代入し,式(3.23)を用いると,亀に関して以下の表現を得る｡

机=
んAたγ,AyA,れt+んβた叫β(1-yA,油)

んAたv,A∬A,如上+αβAんβ転,β(1-∬A,れt)
(3.30)

簡単のため,んA⊂ヒ九βおよびれ,A=とた岬という同位体近似を行い,∬A≪1を仮定する｡

軋巴

∬A,れf+αβA(1-∬A,血書)
巴1/α朗 (3.31)

これを式(3･28)に代入しモル流束を質量流束に書き直すと,成分Aの液相に入る正味の物

質流束として以下の式を得る｡

乃A,nef=た山笠β℡(抽一慧)
45

(3･32)



最後に,各相内の拡散流束とのつりあいを考えて以下の境界条件を得る｡これらの式によ

り蒸気相および液相の拡散方程式(3.1)を気液界面で接続して取り扱うことができる｡

仇
吼脇n 軸A

βA卯
〟2

~八β,Ⅴ

∂γ

吼脇n ∂∬A
βA卯

〟2 ~ノ1▲⊃,`∂γ
γ=riれ`

+恥砦たγ,A(抽-

+β瀞℡,A(紬-
3.2.6 数値解析手法

式(3.1)をγ一之2次元円筒座標系で書き下すと次の様になる｡

0=-封〈借肪-β

一針
∬Alノz-β

βAβ

∬A,如上

αβA

∬A,血±

αβA

吼｣Mム〔 ∂∬A

〟2
~′1｣コ

∂γ

吼 吼〟云n ∂∬A
βAβ

〟【爪~`｢ 〟2 ~~rノ1｣コ∂z

=0 (3･33)

=0 (3.34)

(3.35)

ここで,γ*=γ/月,Z*=Z/月,宛=∬A/∬AO,祝*=叫/恥γ*=γzル0,昭=〟云/〟として無

次元化を行い,全体を〆吼押0/(月〟)で割れば次式を得る｡

0=一誌卜や一箸剖一鉢γ*一票笥(3･36)
また,界面における境界条件の式(3.33)と(3.34)を同様に変形すると次の様になる｡

〟芸軸ユ
Pev∂r*

朋芸∂亀
戸eJ∂γ*

れ∴芸帥ユ,れf-慧)=0
(3･37)

血∴芳莞(仏画一髪)=0
(3･38)

ここで,PeはPeclet数で,Pev=Rvvo/DAB,V,PeL=1h}10/DAB,l,ShはSherwood数で,

ぶんv=R毎,A/旦舶恒5砺=月たv,A/βA射である｡また,円管出入り口の境界条件はWdmer

ら(10)の論文を参考にして,以下を用いた｡

郁=0-㌦=郁=0+㌦一語警
∂宛

,∂z* =0(z*=0)

培=0,脹針γ*=船賃-㌦一語乳=書_(z*=芸)
祝*=0,砦=0(戸=→)
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図3･4:γ一之2次元不等間隔計算格子(60×200)
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ここで,下付き添え字-と+はその点の直上と直下をそれぞれ示す｡

式(3･36)を,不等間隔のγ一之2次元計算格子を用いたコントロールボリューム法によって

有限差分近似に変換した0格子数は,γ軸方向が蒸気相40,液相20の計60,Z軸方向が円管長

さに応じて200…500とした｡格子数60×200の場合を図3･4に示す｡有限差分方程式を,無

次元HTOモル分率yユと電を変数とした線形連立方程式の形に整理し,生成された行列を

ブロックガウス消去法により解いた｡以上,数値解析技術の多くの部分,特に方程式の差分

化と行列の解法は,山本らが同位体分離用熱拡散塔内の自然対流の2次元数値解析について

述べた論文(11)(12)中の手法を用いた｡

図3･4の格子分割は,文献(13)に紹介されているVinokur(14)の手法を用いて行った｡これ

は,三角関数tanおよびtanhを利用して線上に格子点を滑らかに分布させるもので,かつ線

分両端の格子幅を明示的に指定することで線上の格子点位置の制御を容易にした便利な方法

である0流体の入口部や気液界面の近傍では格子分割を細かくし,また,昂劇(=γ△∬仲)≦2

を全領域で実現することによって解の数値的な振動を避けている｡ここで,花畑はセルレイ

ノルズ数もしくは狭義のペクレ数と呼ばれるもので,γは流体の速度,△∬は格子の幅,βは

拡散係数である｡

3.3 気液向流円筒モデルによる物質移動解析

3.3.1蒸気相および液相内のモル分率分布

図3･5…3･7は,蒸気流量がそれぞれ0.02,0.05,0.15g/sの場合について気液向流円筒モデ

ルにより計算した蒸気相および液相内のHTOモル分率分布である｡幾何条件は月=0.8

Cm,H=100cm,境界条件は,蒸気相入り口部におけるHTOモル分率7.0×10-12,液相

入り口のHTOモル分率が流出蒸気の平均モル分率に等しいという全還流条件とした｡蒸

気相速度分布は式(3･20)で与えられる助走区間分布とした｡図では,円筒のγ一之平面につい

て7.0×10~12で規格化したHTOのモル分率を示している｡実際の計算においては液相の幅

△γ=(1一尺)月は,それぞれ3･3×10~3,4･5×10~3,6.6×10~3cmと極端に小さいが,図で

はモル分率分布がよくわかるように液相をγ軸方向に拡大して示している｡

HTOはH20に比べて蒸気圧が小さいので,気液交換反応によって液側に濃縮する｡図3.5

の場合,蒸気は最初赤色で示される大きいHTOモル分率で円管内に侵入してくるが,円管

を通過する間にHTOが液相に移行し,青色で示される小さいHTOモル分率となって出て

ゆくことを示している｡反対に,液相は流れるにつれてHTOモル分率が増加してゆく｡ま

た,r軸方向の物質移動については次の様に説明できる｡蒸気はHTOモル分率がr軸方向に
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液相 蒸気相
H 蒸気相 液相

〝R

Nomlalized

HTOmolefraction

1.000+
0.970t01.000

0.941t00,970

0.911toO.941

0.882toO.911

0.852t00.882
0.823toO,852

0.793toO.823

0.763toO.793

0.734toO.7¢3

流れの方向

気蒸

液

l

l

図3･5‥気液向流円筒モデルによる蒸気相および液相内のHTOモル分率分布の計算結果(月

=0･8cm,g=100cm,鳥=月=0.02g/s)
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〝R

図3･6:気液向流円筒モデルによる蒸気相および液相内のHTOモル分率分布の計算結果(月

=0･8cm,g=100cm,凡=月=0･05g/s)
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Nomlalized

HTOmo[efraction

1.000+

0.970t01.000
0.941t00.970

0.911t00.941

0.882toO.911

0.852t00.882

0.823toO.852

0.793t00.823

0.763t00.793

0.73ヰt00.763

流れの方向

気蒸

液

↑

↓

〝R

図3･7:気液向流円筒モデルによる蒸気相および液相内のHTOモル分率分布の計算結果(月

=0･8cm,g=100em,凡=月=0･15g/s)
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一定で円管に進入してくるが,気液交換反応によって界面近傍のHTOモル分率が減少する｡

それにより蒸気相内に濃度勾配が生じ,中心部から界面へとETOが拡散する｡加えて,蒸

気相のz軸方向速度が円管中心部で最も速く界面で遅い分布をもつことにより,蒸気相内に

γ軸方向のHTOモル分率分布が生じている｡液相内の物質移動は,基本的に蒸気相内のそ

れと同様であるが,液膜が非常に薄いことにより拡散が円管内壁まで十分に浸透している

ため,HTOモル分率が半径方向に一定である0界面に接する蒸気と液のHTOモル分率は,

ちょうど平衡分離係数倍の差が生じている｡半径方向にモル分率分布が形成されているこ

とは,拡散物質移動に抵抗が生じていることを示しているから,物質移動の全過程において

蒸気相内の拡散物質移動抵抗が占める割合が大きいことがわかる｡

図3･6の場合では,図3･5に比べて流体の速度が大きく,流体が円筒を通過するのに要する

時間が短いため,気液相間の物質移動が十分に行われないまま流体が円筒を出てゆく｡した

がって,図3･6の場合,物質移動効率が悪い0また,図3･7の場合では,流速が大きすぎて,物

質移動が殆ど行われていないことがわかる｡

ここで示した様に,気液向流円筒モデルでは,幾何条件や流体の物性値を直接反映して物

質移動解析を行うことができるだけでなく,蒸気相と液相の移流拡散方程式を接続して同

時に解くことができることにより,各相の拡散速度,移流速度,気液界面を通した物質移動

速度それぞれの大きさや,それら相互のバランスが水蒸留の物質移動効率に及ぼす影響を

評価することができる｡以降の節ではこれらについて詳しく述べる｡

乱3.2 蒸気相速度分布の影響

図3･8は,蒸気相速度分布の違いが物質移動に及ぼす影響を示したものである｡計算の幾

何条件は前節と同様である0図の横軸の値は物質移動のGr孟tz数Czm=凡/(恥β｡βZ)で,

軸方向位置zの逆数に比例した値である｡また,縦軸の値は,位置zにおける円管断面に渡っ

て平均した蒸気相内HTOモル分率蜘を,円管入り口における蒸気および液のHTOモル

分率yA,血と勒血で規格化した値で,値が大きいほど分離度合いが大きいことを示している｡

図中の実線は,蒸気相に助走区間速度分布を適用した場合の気液向流円筒モデルによる計

算結果で,全液相内のHTOモル分率を一定値勒れとし,かつ気液界面が常に平衡,すなわ

ち式(3･32)で臥り血=孔毎血/α朗という境界条件を用いたものである｡点線は,比較用に示

した放物型流れおよびプラグ流れに対するGr孟tz問題の解析解(15)を示している｡

図3･5に示したモル分率分布からわかるように,蒸気のHTOモル分率は界面近傍で最も

小さく,すなわち分離度合いが大きいので,界面近傍のz軸方向速度が大きいほど分離が進

んだ流体が多く運び出されることになり,管路の分離性能が高くなる｡界面近傍の蒸気速
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図3.8:蒸気相内モル分率分布に速度分布が及ぼす影響
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度はプラグ流れ,助走区間流れ,放物型流れの順に大きいから,管路の分離性能もこの順に

高いと考えられる｡図3.8の計算結果は予測と一敦している｡

円管内蒸気流れが層流領域にある場合,実際に起こりうる流れは助走区間流れおよび放

物型流れの二つであり,円管長さが十分に長くない場合には,放物型流れを適用した解析は

分離をほんのわずかであるが過小評価すると考えられる｡しかしながら,助走区間速度分

布を計算するのには多少の労力を要するので,解析に要求される精度次第では,放物型流れ

を適用することは良い近似である0なお,本研究で開発した計算コードを用いて,放物型流

れを蒸気相に適用して計算した結果は,図に示したGr瓦tz問題の解析解と完全に一致し,そ

のことは計算コードの健全性を示す一つの証拠である｡

3･3･3 速度定数た叫の影響

式(3･32)中の速度定数れ,Aが十分に大きいとき,気液交換反応による物質移動抵抗は無視

できるほど小さくなり,式(3.32)は界面が常に平衡状態にあるという境界条件になる｡

図3･9は,円管半径R=0･8cm,円管長さH=100cm,蒸気相bynolds数Rev=660で,

蒸気相に助走区間速度分布を適用し,液相内の濃度分布を一定,つまり液相内の物質移動

抵抗が無い場合の気液向流円筒モデルによる計算結果で,円管z軸に垂直な断面で平均した

HTOモル分率のz軸方向変化を示している｡図中の実線は,式(3.32)を境界条件とし,速度

定数れ,Aを指数的に変え,気液界面の物質移動抵抗を変化させた場合の計算結果である｡ま

た,点線は界面における蒸気相のHTOモル分率を軸方向に一定値∬擁/α朗とした場合の

計算結果であり,これは液相拡散抵抗だけでなく界面物質移動抵抗も無い場合に相当する｡

実線で示す界面物質移動抵抗を変化させた計算結果は,速度定数の増加に伴って点線で

示される界面物質移動抵抗が無い場合の計算結果に漸近して行く｡図の計算条件の場合,速

度定数が102cm/sより大きくなると,実線と点線が十分に一致し,蒸気相拡散抵抗に比べ

て界面物質移動抵抗が無視できるようになることがわかる｡

単純な気体の動力学によると,速度定数たv,Aは次の様に表現できる(4)｡

軋,A=箸(荒)去
(3.39)

ここで,α｡(≪1)は質量適応係数であり,古くから理論的に研究されている(16)(17)｡水蒸気

のように複雑な分子にこれらの理論を適用するのは妥当とは言えないが,α｡=1とした大

気圧下373Kにおける軋,Aの最大値は水蒸気に関して1.57×104cm/sと計算できる｡実用

に際して,れ,Aやα｡の値は実験によって決定する必要があると考えられる｡
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図3･9‥蒸気相内モル分率分布に速度定数たり,Aが及ぼす影響
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図3.10:蒸気相内モル分率分布に液相内物質移動が及ぼす影響

3.3.4 液相内物質移動の影響

図3･10は,月=0･8cm,ガ=100cmの円管で,蒸気相に助走区間速度分布を適用し,反

応速度定数軋,A=104cm/sの場合の気液向流円筒モデルによる計算結果で,円管z軸に垂

直な断面で平均したHTOモル分率のz軸方向変化を示している0速度定数れ,Aが十分に大

きい(>102cm/s)ので,これは界面物質移動抵抗が無い場合に相当する｡図中の実線は,液

相内のHTOモル分率分布も同時に解いた場合の計算結果で,点線は,逆に掛目内のHTOモ

ル分率分布を一定値∬A,ぬとした場合,すなわち液相内の物質移動抵抗も無い場合の計算結

果である｡各々の場合について,蒸気相Reynolds数Revが130,660,1100となる条件で計算

した｡

液相HTOモル分率一定の条件に対する計算結果は,物質移動が蒸気相から液相へと一方

的に起こるため,蒸気相HTOモル分率が円管入り口近傍で急激に平衡組成∬擁/αβ｡に近

づく｡一方,液相内のHTOモル分率分布も同時に解く場合は,物質移動が蒸気相と液相の

間で相互に起こるので,言わば歩み寄る様に互いに平衡に近づく｡この場合,蒸気相のHTO
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モル分率はz軸に対してほぼ直線的に変化する｡

どの蒸気相鮎叩01ds数においても,液相HTOモル分率一定の条件に対する計算結果は

分離を過大評価しているので,水蒸留における物質移動の解析では,液相内のモル分率分布

も同時に解く必要があることがわかる｡

3.4 濡れ壁塔を用いた水蒸留分離性能の測定

濡れ壁塔は,円管の内壁または外壁に沿って液を薄膜状で流下させて蒸気と向流または

並流で接触させる装置である0滞れ壁塔は,他種の蒸留塔に比べて分離性能は低いが,構造

が簡単で気液接触面積を容易に求めることができるので,物質移動係数を決定するなどの

研究用実験装置に適している｡充填塔内の局所的な物質移動現象を解析するために本研究

で開発した気液向流円筒モデルの妥当性を確認する目的で,濡れ壁塔を用いて水蒸留実験

を行い比較用データを取得した｡

3.4.1 装置および測定手法

装置は,濡れ壁塔,リボイラ,コンデンサで構成され,これに恒温油浴漕,冷却水循環槽,

温度制御および測定系などが付属している｡概要を図3.11に示丸濡れ壁塔(桐山製作所‥

FR65-1)は内径16mm,有効長100cmのパイレックスガラス製である｡塔は銀メッキさ

れた真空ジャケットで断熱し,さらに電熱ヒータで塔表面を1000C近くまで加熱し温度

調整を行った0電熱ヒータの出力調整にはPID制御方式の温度調節器(栄光電気株式会社‥

ThermoletTPC-AlO2C)を用いた｡塔の内径の違いが分離性能に及ぼす影響を調べるため,

塔に内径6mm,長さ94cmのガラス円筒を充填した場合についても実験を行った｡リボイラ

は500cm3の丸底フラスコで,内部の試料は恒温油浴槽(東洋製作所‥ビスコンー/､イM｡d｡l

Ⅶ-250)で加熱される｡蒸気流量は油(東芝シリコーン社:TSF458-100)の温度を変えるこ

とで制御される｡恒温油浴槽の使用可能温度範囲は室温から2500Cである｡真空断熱の還

流コンデンサ(桐山製作所‥FR66-4)はパイレックスガラス製で,電磁弁により凝縮液をサ

ンプリングできる0冷却水は冷却水循環槽(T卸0‥LCH-130F)によって200C,120〃bに制

御した｡コンデンサには通気孔が設けられており,実験は大気開放で行われる｡コンデンサ

の冷却能力は本実験範囲では十分であり,蒸気はコンデンサで全縮されるが,トリチウム水

を使用するため通気孔は実験室排気設備と接続してある｡

試料トリチウム水の濃度は,1gあたりの計数率がおよそ10000cpmとなるように蒸留水

を加えて調整した0計数は10分間行うので,計数率の誤差は約30cpmであり,また,バック
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冷却水循環槽 恒温油浴槽

図3.11:濡れ壁水蒸留実験装置
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グラウンドは約20cpmである0これらは試料の計数率に対して1%以下と十分に小さい｡

このトリチウム水を約500cm3使用した｡実験に先立って,塔頂から試料のトリチウム水を

流し込むことを10回線り返し,塔の内壁を十分よく濡らした｡この作業をプレウェッティ

ングと呼ぶ0プレクェッティングを行わないと,偏流を生じ,分離性能が十分に発揮されな

くなる(9)0冷却水温度,塔壁温度,油浴槽温度の順に調整し,大気圧下で全還流蒸留実験を

行った0塔頂に蒸気が到達した時刻を開始時刻とし,定常になるまで開始後数時間おきに

コンデンサから凝縮液をサンプリングした0また,サンプリング毎に,油浴槽温度,リボイ

ラ内水温,コンデンサ内温度,塔壁温度,冷却水温度,室温を記録した｡

塔内蒸気流量は,コンデンサと塔本体の接続部分を一定時間内に落下する液滴を数え,あ

らかじめ測定しておいた一滴の液量を掛けることにより推定した｡この方法は,塔内の還流

状況にまったく影響を与えずにすむので,蒸留実験中いつでも測定を行うことができる｡ト

リチウム濃度の測定は,液体シンチレーションカウンタ(Aloka:LSC-5100)により行った｡

測定試料は,サンプリング液1gに液体シンチレ一夕(NEN:BIOFLOUR)を10m加えて作

成した0液体シンチレ一夕による測定を精確にするためには,試料を冷暗所に保存し,光や

熱エネルギの影響を減衰させる必要がある｡本研究では,試料を作成してから丸1日冷暗所

で保管した後,10分間の測定を5回行い,その平均値を用いた｡

3.4.2 測定結果

コンデンサの底部から滴下する液滴の平均重量は0･114士0･002gであった｡表3.2に油浴

槽温度と蒸気流量の関係をまとめた0蒸気流量測定の誤差は3%以下であり,再現性が高

かった0蒸気流量を油浴槽温度の関数として最小二乗近似した式を表の下部に示した｡

内径6mmおよび16mmの濡れ壁塔それぞれを使用した場合について,油浴槽温度を変

化させて水蒸留実験を行った0本装置で実験が可能な油浴槽温度の範囲は,内径6mmの塔

では110～1400C,内径16mmの塔では110～1600Cであった0これ以外の油浴槽温度では,

発生蒸気が少なくて塔頂まで至らなかったり,発生蒸気が多すぎてフラッディングを起こす

などした｡測定データの詳細を付録2に掲載した｡

コンデンサ凝縮液の放射線計数率の時間変化の例を図3.12に示す｡図中の誤差棒は放射

線係数率の誤差であり,測定値のばらつきを表すものではない｡コンデンサ凝縮液の最終的

な放射線計数率は,定常到達後2～3点の測定値を平均して求めた｡塔内の液ホールドアッ

プが小さいことにより,リボイラ内液の濃度変化は無視できるので,リボイラ内液の放射線

計数率は初期試料の値を用いた｡塔の全分離係数αrを次式により計算した｡

αr X,eb｡ile,/(1-X,eb｡iler)

Xc｡ndenser/(1-Xc｡ndense,)
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図3.12:コンデンサ凝縮液の放射線計数率の時間変化

60



表3.2:油浴槽温度と蒸気流量の関係

塔の内径 6mm 16mm

油浴槽温度 滴下速度 蒸気流量 滴下速度 蒸気流量

T[OC] n[s~1】 FL[g･S-1】 n[s~1】 FL[g･S~1】

110 1.22×10-1

115 2.19×10-1

120 3.44×10-1

125 4.50×10~1

130 5.44×10-1

1.39×10-2

2.50×10-2

3.92×10-2

5.12×10-2

6.19×10-2

1.50×10-1

2.50×10-1

3.58×10~1

5.75×10●1

8.21×10-1

1.08

1.26

1.71×10-2

2.84×10-2

4.07×10-2

6.54×10-2

9.33×10-2

1.23×10~1

1.44×10-1

最小二乗近似 凡=ClX(r-100) 凡=C2×(r-100)

Cl=(2･0士0･5)×10~3 c2=(2.3土0.3)×10~3

巴
Xreb｡iler/xc｡ndense,

= qeb｡iler/G｡nden紀r (3.40)

ここで,∬とCはトリチウム水のモル分率及び放射線の計数率である｡なお,式(3.40)の近

似は,トリチウムのモル分率が十分に小さい,すなわち∬≪1という条件に基づいている｡

実験結果を表3.3および表3.4に示す｡実験番号ADO6-08の実験は,定常時のコンデンサ部

の温度が650Cと低く,蒸気が十分に塔頂まで到達していなかったと判断できるので,不適

格なデータとして棄却した｡

全分離係数を蒸気流量に対してプロットしたものを図3.13に示す｡図中の誤差棒は,誤差

伝播の式より計算した放射線係数率の誤差に基づくものであり,測定値のばらつきを表す

ものではない｡内径6mmおよび16mmのどちらの塔の場合の全分離係数も,蒸気流量が

0･04g/s以下では蒸気流量の減少につれて増大するが,蒸気流量が0.04g/s以上では蒸気流

量の影響をほとんど受けない｡また,蒸気流量の全範囲にわたって,内径6mmの塔の全分

離係数のほうが16mmのそれよりも若干大きく,分離性能が高いことがわかる｡
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表3.3:内径6mmの濡れ壁塔による水蒸留分離性能の測定結果

実験番号 油浴槽温度r【OC】 蒸気流量凡【g/s】 全分離係数αγト】

ADO6-01 110

ADO6-06 115

ADO6-09 115

ADO6-02 120

ADO6-10 120

ADO6-11 125

ADO6-03 130

ADO6-07 130

ADO6-12 130

ADO6-04 140

ADO6-05 140

0.020 ± 0.005

0.030 ± 0.008

0.030 ± 0.008

0.040 ± 0.010

0.040 ± 0.010

0.050 ± 0.013

0.060 ± 0.015

0.060 ± 0.015

0.060 ± 0.015

0.080 ± 0.020

0.080 ± 0.020

1.201 ± 0.006

1.144 ± 0.005

1.130 ± 0.005

1.115 ± 0.005

1.102 ± 0.005

1.094 ± 0.005

1.105 ± 0.005

1.139 ± 0.005

1.099 ± 0.005

1.107 ± 0.005

1.113 ± 0.005

表3.4:内径16mmの濡れ壁塔による水蒸留分離性能の測定結果

実験番号 油浴槽温度r【OC】 蒸気流量凡【g/s】 全分離係数αr卜】

AD16-01 110

AD16-07 115

AD16-02 120

AD16-10 120

AD16-03

AD16-04

AD16-08

AD16-05

AD16-06

AD16-09

0

0

0

0

0

0

3

4

4

5

6

6

1

1

1

1

1

1

0.023 ± 0.003

0.035 ± 0.005

0.046 ± 0.006

0.046 ± 0.006

0.069 ± 0.009

0.092 ± 0.012

0.092 ± 0.012

0.115 ± 0.015

0.138 ± 0.018

0.138 ± 0.018

1.197 ± 0.005

1.131 ± 0.005

1.076 ± 0.005

1.072 ± 0.005

1.073 ± 0.005

1.095 ± 0.005

1.079 ± 0.005

1.077 ± 0.005

1.077 ± 0.005

1.064 ± 0.005
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(a)内径6mmの濡れ壁塔
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(b)内径16mmの濡れ壁塔

図3.13:濡れ壁塔による水蒸留分離性能
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3.5 濡れ壁水蒸留塔の分離性能解析

3.5.1 解析手法

全還流運転の濡れ壁水蒸留塔内の濃度分布解析に気液向流円筒モデルを適用する｡塔底

のリボイラでは,発生する蒸気とリボイラ内の液が互いに気液平衡となっていると仮定す

る｡また,塔頂のコンデンサは全縮,全還流で,コンデンサに進入してくる蒸気とコンデン

サから出て行く還流液のHTOモル分率が等しいとする｡これらの条件を具体的に示すと次

の様になる｡

yAIz=0_ =∬血｡iler/α朗 (3.41)

∬Alヱ=g_=拓Iz=叫=∬｡｡nde脱r (3.42)

計算においては,yAIz=0_を7×10~12として入力し,出力となる軌=g.を用いて,塔の全分

離係数αrを次式で計算した｡

αr=
(yAIz=0●)αβA

雪江Iz=〝.
(3･43)

3.5.2 実験値との比較

蒸気流量凡および速度定数たγ,Aが全分離係数に及ぼす影響を計算し,月=3mmの場合

について図3･14(a)に月=8mmの場合について図3･14(b)に示した｡図中の黒丸(●)およ

び黒三角(▲)は3･4節に記した測定値である｡図中の曲線は,いくつかの速度定数転,｡の値

に関して,気液向流円筒モデルで計算した結果である0ここで,速度定数た叫Aは気液交換に

よる界面を通した物質輸送率であり,いわゆる物質移動係数ではないことを強調しておく｡

蒸気流量が小さい範囲で分離性能の測定値と計算値に大きな違いが見られるのは,塔出口

付近における蒸気流れの乱れや,還流液の波立ちもしくは偏流など実験における非理想的

な現象が原因であると考えられる｡計算結果は全分離係数が蒸気流量の減少につれて増加

するという測定値の傾向を表現できている0また,理論的最大値であるれ,A=1･57×104

Cm/sに対応する計算結果は全分離係数の上限を与えている｡
図3･15は,R=3mmの場合とR=8mmの場合を比較して,塔の内径が全分離係数に及

ぼす影響を示している｡横軸は蒸気相の鮎脚01ds数月ら=2凡/(叩誹)である｡実線および

点線は,速度定数も,Aが1･0および1.57×104cm/sに関する気液向流円筒モデルによる計算結

果であるoR=3mmに対するαT-1の測定値はR=8mmのそれに比べておよそ2倍で,気

液向流円筒モデルによる計算結果はこの傾向を良く予測できている｡た再=1.57×104cm/s

の曲線は比較的大きな鮎脚01ds数の範囲で全分離係数の上限をうまく表現できている｡
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R=8mm

転苦ヨ慧若1冒簑昌冒4
kv,A【cm/S】

ヽ､､､------------･･■･-------------･←1×10-1

図3･14:濡れ壁蒸留塔の分離性能解析:(a)R=3mm,(b)R=8mm
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図3.15:濡れ壁蒸留塔の分離性能に塔径の違いが及ぼす影響
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do:ho=1:1

図3.16:円筒形充填物の解析モデル

3.6 同位体分離用充填物の分離性能解析モデル

3.6.1 モデルの概要

本研究において水蒸留実験に使用した同位体分離用充填物であるDixongauzeringは,円

筒の内部に,気液接触面積を増大させる目的で壁を設けた形をしている｡気液向流円筒モ

デルを3次元に拡張し,充填物内の物質移動解析に適用する0解析の対象とする充填物は,

不規則充填物の中でも代表的な円筒型をしたもので,これを図3.16に示す｡一つは単純な円

筒で直径もと高さ‰が互いに等しい0これを充填物Ⅰと呼ぶ｡もう一つは,充填物Ⅰとほと

んど同様であるが,内部が隔壁によってある一つの直径上で二分された構造を持っている｡

これを充填物ⅠⅠと呼ぶ｡ここでは,もと九｡の値を水蒸留実験で使用した充填物と同じ6mm

とするo本研究で実験に使用したDixongauzering等の充填物は金網でできており,その表

面は滑らかではない0しかし,実験時の観察によるとDixongauzeringは水に非常に良く濡

れ,網目には一様に液膜が形成されているから,滑らかな充填物表面を仮定することができ

る0将来的には,局所物質移動解析を詳細化する際に,充填物の表面状態も考慮した解析モ

デルを構築することも可能である｡

図3･17は,充填物モデルに対して解析に使用するγ-β一之円筒座標系をどの様に配置するか
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∂=冗

g:Gravityforce

図3.17:解析に使用した座標系の配置

を示している｡充填物の中心軸がz軸と一致する様に置き,Z軸の正の方向を重力の向きと反

対にとる0また,隔壁はβ=0,打の直径上平面に置く0液は充填物の内壁に沿って流下し,蒸

気は液と向流に上昇する｡液膜は厚さが均一で薄く,均一速度で流下しているという仮定の

もとに蒸気の定常流動,蒸気相および液相内の拡散,気液交換による物質移動を考える｡図

3･18に液膜の配置を示す0液膜厚さは,半径γ0および界面の無次元位置Kによりγ｡(1一尺)で

表される｡図3･18に示すように,充填物内表面で一定厚さの液膜を表現するために円筒●直

角混在座標系を使用した｡

解析に用いたその他の仮定を述べる｡

1･蒸気及び液は非圧縮性Newton粘性流体であり,極少量のHTOを含むH20-HTO二成

分混合物である｡

2.系は断熱されており,内部流体の温度は一定である｡

3･密度,粘性,拡散係数などの物性値は一定で,大気圧下373KでH20に対して推算で
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CyLindrica]coordinates

r=〝ro
r=｢0

Rectangularcoordinates

図3.18:液膜の配置

きる｡

4.流れや濃度分布はβ=町/2,3訂/2の直径上平面に関して対称である｡

5.蒸気液界面および液固界面で滑りが無い2｡

8.6.2 基礎方程式と境界条件

基礎式は定常状態におけるHTOモル分率∬Aに関する連続の式(5)であり,無次元形で次の

様に書ける｡

1∂

r*∂r■ 卜や嗟一芸劉一去孟(酔豊吉封
£〔ユり…一芸意)

2これは蒸気液界面で蒸気と液の速度が一致し,液固界面で液の速度が0という条件である｡
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ここで,Pe(=roVo/DAB)はPeclet数,また上付き添え字で表される無次元変数は次の様

に定義される｡

γ*=γ/m, β*=β/汀, Z*=Z/r｡,

咋=叫ル0, 哺=鞠ル0, 弓=γz/恥

宛=∬A/∬AO

蒸気相と液相それぞれの移流拡散方程式(3.44)は,蒸気液界面を通した物質流束の保存を

表現する境界条件によって接続される0例えば,r=Kγ0かつβ≧0の気液界面において,境

界条件は次の様に書ける｡

脇 ∂玖γ
〟Peu ∂γ*

脇 ゐユ,i

〟P句 ∂γ*

れ∴莞〔左,再犯f一驚)=0蒸気相
(3･45)

れ∴慧(∬ユ,V,玩t一驚)=0液相
(3･46)

ここで,Sh(=rokv,^/DAB)はSherwood数である｡これらの境界条件の導出過程は3.2.5節

で説明した｡その他の境界条件は次の様である｡

脇 ∂玖v
電,γl掴｣γ;=宛,廿Iz･=0+U;一面頁㌃盲㌻

が=血｣=0,宛,`lz書譜+γ;=宛,∫Iz璃一里;-m

∂∬ユ,J
,

∂z･

脇∂宛,J

〟PeJ∂z*

=0(z*=0)

た血_(z*=覧)
rO

¢0,砦=0(戸=｣)虐0,語=0(伊㌧=1/2)
3.6.3 充填物中の速度分布

式(3･44)で必要となる蒸気相の定常速度分布を,液膜の流下速度明が均一であるという条

件のもとに,密度と粘性が一定のNewton粘性流体に関する変化方程式(5)を数値的に解くこ

とにより求めた｡軸方向定常速度分布γzはz軸方向位置に依存せず,半径方向速度叫および

周方向速度γβは0である｡図3･19に,蒸気流量凡=1×10-3g/s(月ら=17.7)の場合の軸

方向速度γg(γ,β)の典型的な3次元分布を示す｡数値的に得られたこれらの分布は,充填物Ⅰ

に関して円筒内速度分布の解析解

γz(γ)=2
凡

汀K2γ払一朴-(孟)2ト
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図3.19:軸方向速度γgの3次元分布
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図3.20:充填物Ⅰおよび充填物ⅠⅠの単位長さ当りの圧力損失

および充填物ⅠⅠに関して直径的に分割された管内速度分布の解析解(18)(19)

γz(r,β)=志釦2{1+cos(2β→}
1餌2γ吉さ′1､8/γ＼28｣cos((2β-1)(β一打/2))

(2β-1)(2β+1)(2β--3)

0.06

一明 (3.48)

とそれぞれ一致する｡

また,計算により得られた充填物Ⅰと充填物ⅠⅠの単位長さ当りの圧力損失を図3.20に示す｡

両充填物の圧力損失は,蒸気流量の増加に伴い直線的に増加する｡充填物ⅠⅠの圧力損失は,

充填物Ⅰの圧力損失の約2.35倍と大きい｡

3.6.4 数値解析手順

式(3.44)を図3.21に示す不等間隔の計算格子を用いたコントロールボリューム法(20)に

よって有限差分近似表現に変換した｡計算に用いた格子は,蒸気相に関して(γ*,β*,Zり円筒
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図3.21:γ一之-β3次元計算格子
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座標系で10×10×20,液相に関して円筒座標系で5×10×20および(r*,y*,巧直交座標系で

15×5×20である｡液膜は非常に薄いので図3.21中の液相の格子は密になっている｡有限差

分方程式を線形連立方程式に置き直し,生成される行列式をブロックガウス消去法(11)を用

いて解いた｡

3.7 同位体分離用充填物の分離性能解析

3.7.1 充填物内の濃度分布

計算に使用した水の物性値は,大気圧下373KにおけるH20の値であり,表3.1に既に示

した0境界条件は,蒸気相入り口部におけるHTOモル分率が7･0×10-12,液相入り口のHTO

モル分率が流出蒸気の平均モル分率に等しいという全還流条件を用いた｡図3.22は,蒸気

流量FL=1×10.3g/sの場合の流れに垂直な断面(z=0,3,6mm)における蒸気相のHTO

モル分率分布であり,7･0×10~12で規格化した値を示している｡図中,等高線の間隔は0.005

である｡

HTOはH20に比べて蒸気圧が小さいので,気液交換反応によって液側に濃縮する｡蒸気

は最初,赤色で示される大きいHTOモル分率で充填物に侵入してくるが,充填物を通過す

る間にHTOが液相に移行し,緑色や青色で示される小さいHTOモル分率となって出てゆ

く｡図3･22の(a)と(d)を見ると,(b),(e)や(c),(f)に比べて壁付近の等高線が密となってい

る0このことは,濃度勾配が大きく,物質移動の推進力が大きいことを示しているから,蒸

気の入り口において物質移動量が大であることがわかる｡図から,充填物Ⅰに比べて充填物

ⅠⅠの方が濃度変化が大きく分離性能が良いことが明らかであり,これは充填物ⅠⅠの方が気

液接触面積が大きいことによると考えられる｡しかしながら,単純に気液接触面積に比例

して分離性能が向上しているかどうかは図3.22ではわからない｡これについては3.7.2節で

検討する｡

図3･23は,図3･22と同じ条件で,充填物流路内の直径上平耐=(1/2)打,(3/2)訂における蒸

気相と液相内のHTOモル分率分布を示している｡蒸気相と反対に,液相のHTOモル分率

は流下するにつれて大きくなる｡蒸気相のHTOモル分率は,半径方向に大きく変化してい

る｡一方で液相のモル分率はほとんど半径方向に変化が無い｡半径方向にモル分率分布が

形成されていることは,拡散物質移動に抵抗が生じていることを示しているから,物質移動

の全過程において蒸気相内の拡散物質移動抵抗が占める割合が大きいことがわかる｡
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図3･22‥充填物内の流れに垂直な断面におけるHTOモル分率分布
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図3.23:充填物内の流れに平行な断面におけるHTOモル分率分布
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3.7.2 充填物の分離性能解析

蒸気相から液相へ向かう界面を通したHTOの全物質移動速度△mAは,数値計算によって

得られた蒸気相内のHTOモル分率分布∬巾(γ,β)から次式で計算できる｡

△mA=堵拓lが拓Iz=九｡)
ただし,拓は流れに垂直な断面にわたる平均値で,次式で計算される｡

∬巾=去〈仇上2訂上rOrγz∬A,榊)朗β〉

(3･49)

(3.50)

図3･24に,単位蒸気流量当り単位界面穏当りの物質移動速度△m｡/伍g)を蒸気流量に対し

てプロットしたものを示す｡隔壁無しの充填物Ⅰと隔壁有りの充填物ⅠⅠの気液界面積はそれ

ぞれ1･13cm2と1･85cm2である｡図中の実線は充填物Ⅰに対する△m/(凡g)を示し,破線は

充填物ⅠⅠのそれを示す｡△m/伍g)の値はどちらの充填物の場合にも蒸気流量の増加とと

もに減少する0比較的小さな蒸気流量範囲では充填物ⅠⅠの△m/伍和ま充填物Ⅰのそれよ

りも小さい0これは,図3･22において充填物ⅠⅠの隔壁の四つの角,すなわち断面位置(r,β)

=(0･6cm,0),(0･6cm,7T)付近で濃度勾配が小さいことを考えると説明できる｡つまり,充
填物ⅠⅠの隔壁の四つの角では流れが遅く,よどんでおり,分離が進みすぎると濃度勾配が小

さくなり,それ以上分離が進まなくなるからである｡

二つの充填物の分離性能を比較するために,分離係数αとβおよび分離パワー猫を次式で

計算した｡

耳汚し--0/(1一軍串lエーー0)～塾
∬A,0/(1-∬A,0) ∬A,0

∬A,0/(1-∬A,0) ･r′l､0

∂U

拓】z=九｡/(1一拓Iz=九｡)~拓Iz=九｡

∬A,0=∬巾Iz=0-=∬A,巌=毎止=7.0×10~12

ダKl-∬A)pA+∬A侮]竺ダリA

F=凡+月=2凡

pA(α,β)≡
β(α-1)1nβ-(β-1)1nα

αβ-1
≡pβ(β,α)

(3.53)

図3･25に,蒸気相鮎ynolds数に対して分離係数α-1,β-1,αβ-1および分離パワー∂Uを

プロットした｡両充填物の分離係数はReynolds数の減少に伴って増加する｡各充填物のα

とβの値はほとんどお互いに一致している｡分離係数は充填物Ⅰに関して月ら=54の時最

大値1･4×10~7g/sとなり,充填物ⅠⅠの場合月ら=160の時最大値3.7×10-7g/sとなる｡

図3･20に示した様に,充填物ⅠⅠの圧力損失は充填物Ⅰのそれに比べて2.35倍大きく処理流量
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図3･24:単位蒸気流量当り単位界面積当りの物質移動速度の比較
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がそれだけ小さくなるが,充填物ⅠⅠの分離パワーは充填物Ⅰのそれに比べて本研究で計算し

た鮎ynolds数の全域で大きく,つまり充填物内の隔壁は水蒸留法によるトリチウム分離性

能の向上に有効であると結論できる｡

3.8 結言

充填塔内の物質移動機構を詳細に解析する必要性について論じ,簡単な幾何条件を持っ

気液向流円筒モデルの下で,蒸気相および液相の拡散過程,界面物質移動過程を連結して評

価する手法を開発した｡速度定数たγ,Aが100cm/s以上になると界面の物質移動抵抗が十分

小さくなること,液相内の濃度分布を同時に解析しない場合には分離の程度を過大評価す

ることがわかった｡

濡れ壁塔の分離性能を測定し,測定値と気液向流円筒モデルによる計算値を比較検討し

たところ,全分離係数が蒸気流量の減少につれて増加するという測定値の傾向や,濡れ壁塔

内径の違いによる分離性能の差を計算値がうまく表していること,速度定数の理論的最大

値である軋,A=1･57×104cm/sに対応する計算値が全分離係数の上限を与えることがわ

かった｡

また,気液向流円筒モデルを3次元に拡張し,2種類の充填物内部の物質移動を解析した

ところ,内部に隔壁を有する充填物は,単純な円筒の充填物に比べて分離パワーが大きく,

充填物内の隔壁が水蒸留によるトリチウム分離性能の向上に有効であることがわかった｡

使用記号
C
鶴
仇
ダ

g

モル濃度(mol･Cm■3)

充填物の直径(cm)

A-β2成分系分子拡散係数(cm2･S~1)

流量(g･S~1)

重力加速度(cm･S~2)

Czm 物質移動のGratz数

ん

L明

方

モルエンタルピー(J･mOl~1)

充填物の高さ(cm)

円管の長さ(cm)

80



ん
･
∫
.
‰
▼

∬

n次の修正Bessel関数

扇こ対する質量流束ベクトル(g･Cm~2･S~1)

気液交換反応速度定数(cm･S~1)

平衡係数

上｡ 助走区間の長さ(cm)

△m 気液界面を通した物質移動速度(g･S~1)

〟 ‥ 分子量(g･mOl~1)

m 質量流束(g･Cm-2･S~1)

N
:モル流束(mol･Cm-2･S~1)

p ‥ 圧力(Pa)

p 式(3･3)における圧力(atm)

Pe
:Peclet数

r 半径方向位置(cm)

月 円管の半径(cm)

月 気体定数(J･Klmol~1)

月e 鮎ynolds数

g 充填物の表面積(cm2)

Sh Sherwood数

r 温度(K)

几 規準化温度

∂U ‥ 分離パワー(g･S~1)

γ 速度(cm･S~1)

廿 質量平均速度ベクトル(cm･S~1)

V 標準沸点における液相のモル体積(cm3･mOl~1)

∬ 液相内モル分率

訂 蒸気相内モル分率

Z 軸方向位置(cm)

α 濃縮側分離係数

αβA Ⅲ20-HTO系の平衡分離係数

α｡ 質量適応係数

αr 塔の全分離係数

β 減損側分離係数

β 拡散媒の会合因子
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∂ 分子間力定数

ど/た:分子間力定数(K)

り

β

凡

人

〃

β

(T

T

P

nβ

式(3･8)における粘性(mPa･S)

周方向位置(rad)

月で規格化された気液界面の半径方向位置

円管助走区間における規格化された速度

粘性(g･Cm~1･S~1)

質量密度(g･Cm~3)

分子の衝突直径(1010m)

せん断応力(g･Cm~1･S~2)

単位流量あたりの分離パワー

拡散に関する換算衝突積分

(下付き添え字)

A HTO

み 流路断面に渡る平均値

β H20

ブ
:成分

虞犯 流路入り口

わ正 気液界面

～ 液相

れe壬 正味の量

γ 半径方向成分

γ 蒸気相

z 軸方向成分

β 周方向成分

0 規準値

ある点の直下

+ ある点の直上

(上付き添え字)

平衡状態

無次元数
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第4章

充填塔内軸方向異種濃度混合の解析

4.1 緒言

充填塔の内部は複雑な幾何構造をしているため,塔内の流体は様々な速度で乱雑に流れ

ている｡遅く流れている流体は,蒸発･凝縮を十分に繰り返すので濃度変化が大きく,反対

に,速く流れている流体は濃度変化が小さい｡これらの濃度が著しく異なる流体が充填層

のある場所で合流し混合すると,分離の損失が生じる｡本研究では,この様な状況を軸方向

異種濃度混合と呼ぶ0軸方向異種濃度混合は充填層の本質的な因子であり,その程度を調

べることは充填塔の分離性能を解析する上で重要である｡

充填層の流動特性を調べるための方法の一つとして,流れの上流にトレーサ物質をパル

ス状に投入し,下流でトレーサ濃度の経時変化を測定することで流動特性に関する情報を

得るインパルス応答実験がある(1)｡このインパルス応答の解析は,完全混合槽列モデルや分

散モデルにより行われてきた0完全混合槽列モデルと分散モデルは,それぞれ集中定数系,

分布定数系のモデルの中でも代表的なモデルである｡ここで,完全混合槽とは,槽内の流体

が完全に混合して均一であり,しかも流出流の組成が槽内流体の組成と等しいとして定義

されるモデルである1｡また,複数の完全混合槽を直列につなげたものを完全混合槽列モデ

ルと呼ぶ(1)｡

完全混合槽列モデルの各槽の物質収支式は,2･2節で説明した理論段モデルの式(2.1)と全

く同等であり,流量とホールドアップが全段で等しいと仮定すると,注目成分の組成を∬と

して次式で表される｡

咤 =-ム･∬J+ム･勺-1 (4.1)

1したがって,完全混合槽モデルにおける混合という言葉が示す物理的状況は,通り抜け段モデルで扱う軸

方向異種濃度混合のそれとは異なる｡
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4･2節で通り抜け段モデルの場合について説明するのでここでは導出過程を省略するが,式

(4･1)に対するインパルス応答曲線∬〃(りおよび流動状況の指標となる分散α2は以下の様に

表される｡

笹Ⅳ(り=盃

ⅣⅣ

(Ⅳ-1)! (妄)Ⅳ~1e叫言 (4･2)

α2=妄
(4･3)

ここで,Ⅳは完全混合槽の総数である｡式(4･3)が示す様に,完全混合槽列モデルでは,分散

は槽数Ⅳのみと関連付けられる｡しかしながら,充填水蒸留塔内を流れる蒸気と液の軸方

向分散は一般に異なるので,槽数のみがパラメータの場合,蒸気流および液流のそれぞれに

対応した二つの槽数は,同じか少なくとも互いに整数倍になっている必要があり,必ずしも

物理的状況に見合った槽数を選ぶことができず不便である｡

一方,2･2節で説明した通り抜け段モデルでは,同じ段数に対して,蒸気通り抜け係数と液

通り抜け係数を互いに独立して選ぶことができ,軸方向の異種濃度混合の程度が異なる二つ

の流れを一つの段数を持つモデルで取り扱うことができる｡本章では,通り抜け段モデルに

基づく物質収支式を解いて塔のインパルス応答波形の解析解を導出し,さらに軸方向異種

濃度混合の通り抜け係数と充填層の流動特性との関係を明らかにする｡また,Dixongauze

ring充填塔の液相インパルス応答波形を実験により測定し,計算機シミュレーションにより

解析を行って液相の通り抜け係数を求める｡

4･2 通り抜け段モデルによる軸方向異種濃度混合の表現

4.2.1 インパルス応答曲線の解析解

液相を例にとってインパルス応答曲線の解析解を示す｡断熱され側流の無い充填蒸留塔を

扱い,図4･1に示す等しいⅣ段からなるシミュレーションモデルを仮定する0モル分率∬崖,j-1

の液流が第J段に入り,段上液とある程度の混合をした後,モル分率∬査,jとなって段を去る｡

この段を去る流れが二つの部分からなると仮定する｡一つは組成の変化無しに段を通り抜

け,もう一つは段上液と完全に混合し段上液と同じ組成瑞となって段を去る｡前者の流入

液量に対する割合を液相の通り抜け係数ゆムと定義する｡すると,第ブ段に関して以下の物質

収支式を得る｡

u警=ム･∬豆,ゴー1-上･∬豆,j
上･∬壱,j=(ト〆)エ･瑞+ゆム･上･∬査,ゴー1
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図4.1:充填塔内軸方向混合を表現するシミュレーションモデル

これらの式は,次に示すインパルスの数学モデルとともに解かれる｡

∬叩=雷･言･∂(り (4.6)

ここで,言(=thl/L)は塔の平均滞留時間で,6(t)はDiracのデルタ関数である｡上式のLaplace

変換£ト]は次の様になる｡

(1-ゆム)砧£【喘=£[∬崖,ゴー1ト£[∬i,J】 (4.7)

£[∬i,j]=(1一〆)£【瑞】+〆･£[∬豆,H] (4.8)

£【∬叩]=盃･f (4.9)

ここで,虎=(トゆム)Ⅳ雷およびi=言/((トゆ上)呵である0式(4･7)と(4･8)より£鳩】を消

仇]=恥1】(ゆエ+諾)=咽(¢ム+諾)J
ここで,二項定理を用いると次の様になる｡

硯=烹･叡坤)j~た(諾)た
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式(4･10)を逆Laplace変換(2)し,j8こNを代入すると経過時間fの関数としてインパルス応答

曲線を得る｡

∬岬(り=雷･叫ヅ∂(中富∑Ⅳ叫げ~た〈(ト〆四〉た(榔-1た=1

e-(ト〆)∧圧/言

(た-1)!
(4･11)

普通,ま>0なので上式(4･11)の右辺第一項は0であり,計算機シミュレーションに同式を使

用する場合,右辺第一項を無視することができる｡また,通り抜け段モデルにおける流体の

流れを考えてみると,流体は段を通過する毎に,段上液と混合するか混合しないかの二者択

一を繰り返しながら流れて行くので,式(4.11)に二項係数が含まれているのは納得できる結
果である｡二項分布では,Ⅳが非常に大きくなると,分布が正規分布に近づく(3)｡通り抜け

段モデルによるインパルス応答波形は基本的に二項分布であるが,通り抜け段一段の高さ

を充填物の大きさに選ぶ場合,段数Ⅳは数百以上になるので,応答波形はほとんど正規分布

と考えてよい｡

4.2.2 インパルス応答波形のモーメント

塔の軸方向混合特性を調べる場合,一般的に,応答曲線の統計モーメントは他の表現法よ

りも好ましい(4)0なぜなら,以下に示す様に統計モーメントは分散パラメータと直接関連

付けることができるからである｡平均滞留時間で規格化された時剛(=招)の関数として

規格化されたモル分率β(=∬岬/雷)を用いて式(4.11)を規格化すると次式となる｡

瑚)=(巧Ⅳ叩)+∑ⅣG(げ~た〈(ト〆四〉たβト1た=1

e-(1-〆)Ⅳ∂

(た-1)!

また,軸方向混合特性と関係のあるモーメントは次式で計算される｡

捗≡上∞伊印)dβ
J2=〃2-(〃り2

これを直接計算した結果は次の様になる｡計算の過程は4.2.3節で述べる｡

/▲1=1

J2=i諾･去

(4･12)

式(4･16)は,充填水蒸留塔の分離性能解析に軸方向異種濃度混合の影響を取り入れる際に,

どの様に¢ムを決めるべきかを示している｡通り抜け段モデルでは,段数および通り抜け係
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数の二つが塔内軸方向の流体混合を表すパラメータとなっているが,段数〃は,通り抜け段

の高さが充填物の大きさもしくは周期構造の長さなどの特性長さとなる様に選ぶべきであ

る｡この時適切な通り抜け係数の値を選ぶことによって,任意の異種濃度混合状態を表現

することができる0さらに,同じ段数に対して,蒸気通り抜け係数ゆVと液通り抜け係数¢ム

を互いに独立して選ぶことができ,異種濃度混合の程度が異なる二つの流れを一つの段数

を持つモデルで取り扱うことができる｡

4.2.3 モーメントの計算

この節では,簡単のため通り抜け係数¢ムを¢と省略する｡式(4.12)を式(4.13)に代入し,

伊∂岬)=0(ただしp>0)(1)に注意すれば次式を得る｡

たⅣ

¢G

Ⅳ
∑
出

二

極
((1一明2Ⅳ)た

(た-1)! 上∞伊+た-1e-(トヰ)Ⅳβd∂

上式の右辺で部分積分を連続的に行うことにより,次を得る｡

伊+た-1e-(ト¢)Ⅳβdβ

e-(1-¢)Ⅳβ

-(1-¢)Ⅳ
(p+た-1)!

(p+た-1)β軒た~2

(1一ゆ)Ⅳ

((1-¢)Ⅳ)叶た

すると,式(4.17)は次の様に書く事ができる｡

〃
∑
損

ニ

p▲〃
ⅣG¢Ⅳ~た(1-¢)た

+‥･+
(p+た-1)!

((1-¢)Ⅳ)針雄一1

(p+た-1)(p+た-2)…(た+1)た

((1-¢)Ⅳ)p

式(4.19)右辺の足し合わせにおいて以下の関係式を用いる｡

∑た(た-1)(た-2)…(た-p)(ⅣG)ゆⅣ~た(トゆ)た

=(トげ+1Ⅳ(Ⅳ-1)(Ⅳ-2)…(Ⅳ-p)

､ノき
(Ⅳ-p-1)!

×∑
た岩1(た一p-1)!((Ⅳ-p-1ト(た-p-1))!

(4･17)

(4.18)

(4･19)

¢(〃サ1ト(たサ1)(ト¢)トp-1

=(トげ+1Ⅳ(Ⅳ-1)(Ⅳ-2)…(〃-p)(ゆ+(ト明)Ⅳサ1

=(1-げ+1Ⅳ(Ⅳ一1)(Ⅳ-2)…(Ⅳ-p)

結局,一次モーメントは次の様に計算できる｡

1
.空〃1=

(1-¢)Ⅳ畠
∑姉G)ゆⅣ~た(1-¢)た
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同様に二次モーメントは次の様になる｡

1
.竺∑(た+1)姉G頼Ⅳ~た(1-¢)た

((1-¢)Ⅳ)2畠
1 エ

∑(た(た-1)+2た)(Ⅳ瑞相Ⅳ~た(1-¢)た
((1-¢)Ⅳ)2畠

((1-¢)Ⅳ)2

1+

〃2

((トげⅣ(Ⅳ-1)+2(ト明Ⅳ〉
1+¢1

1-･¢ Ⅳ

式(4･21)と(4.22)が求める式である｡

(4.22)

4.3 インパルス応答シミュレーション

4･2節では,全ての段の流量,液ホールドアップ,通り抜け係数が等しいという簡単化され

た場合について,通り抜け段モデルを用いて充填層のインパルス応答波形を解析的に解い

た0ここでは,実験で測定したインパルス応答波形の解析を行うにあたり,通り抜け段モデ

ルの各段のパラメータが異なる場合についてもシミュレーションを行うことができるよう

開発した計算コードについて述べる｡

計算モデル

液相の流動状態を表現する槽列モデルを考える｡計算モデルでは,塔内の流れの仮想段

に対して上から順に番号を付ける0ここで,第1段と第Ⅳ段を完全混合槽として,通り抜け

流れが存在するのは第2段から第Ⅳ-1段とし,この部分を充填部と仮定する｡第1段に流

入する液流量を上れ第j段から流出する液流量を⊥jとする｡ここで,段上液と腹合せずに

段を通り抜けてゆく流体の割合を軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数酵と定義
する｡さらに,計算を行うにあたり以下の仮定を行う｡

1･注目成分(ⅢTO)の濃度変化のみを考える｡

2･流れは定常で,各段に存在する液量りは一定とする｡

3･各段で完全混合して出て行く流体の組成と段上液の組成が等しい｡
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基礎式

式(2･2)を導出したのと同様に,注目成分に対する物質収支式を考えると以下の様になる｡

(ブ=1)

鴫 =-ム1∬1+⊥血∬れ

塘=-ち勺+(ト可碩(賞味几)上潮-m

嶋=一拍Ⅳ+岩(賓虹れ)ムⅣ搬m

(4.23)

(4･24)

(4･25)

ここで,∬jは第j段の注目成分のモル分率である0塔のインパルス応答を計算する場合,初

期条件は,∬1=∬0(∬0はトレーサの注目成分のモル分率),∬j=0(2≦ブ≦呵,境界条件は

∬れ=0である｡また,第1段,第Ⅳ月削.こは通り抜けが無いので,上れ=ム1=⊥Ⅳである｡

式(4･23)…(4･25)の物質収支式は,以下に示す連立方程式の形に書くことができる｡

dX

扇~

些=AX
df

血1ゐ2 血3

~■
● ● ●

ゐⅣ_1ゐⅣ

dま'd壬,df,,dま,df

Ⅹ=【∬1,∬2,∬3,･‥,∬Ⅳ_1,叫

0

(ト払⊥2
とち

0

0

0

(4･26)

(1一塊_1)
【J八･_1

1

UⅣ (
(JV-3n

几=1
Ⅳ-2

n
n=1

虹山)ム1
虹れ)ム1

(1一塊_1)
とJヽ･_1

1

けⅣ(
(Ⅳ-4口

れ=1
JV-3

n
れ=1

問闇上辺‥円g
ししざ:う

上2 ‥･ 0

上2

(4.29)

計算手順

Runge-Kutta-Gill法(5)を用いて式(4.26)を逐次計算し,インパルス応答曲線を得た｡
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1･巧の初期値および操作条件である供給液流量,通り抜け係数路線り返し回数,時間
刻み幅△fを与える｡第1段はトレーサ投入段とし,∬1(り=∬0を与える｡

2･行列(4.29)の行列要素を計算する｡

3･Runge-Kutta-Gill法を用いて,△t秒後のxjを求める｡これを指定した回数繰り返す｡

4.4 充填塔のインパルス応答の測定

4.4.1 装置および測定手法

使用した塔は内径16mm,有効充填長100cmの充填塔で,水蒸留実験に使用したのと同

一の塔である0これに,大きさ3mmもしくは6mmのDixongauzeringを充填した｡装置

の概要を図4.2に示す｡

プレウニッティングを行い充填層を十分に濡らした後,マイクロチューブポンプ(東京理

化‥MP-3N)を用いて充填層上部から純水を流量一定で流した｡また,空気ポンプ(イワキ‥

APN-450NAT)を用いて充填層下部から湿り空気を供給し,充填層内を気液向流状態とした｡

充填層内の流れが十分に定常状態となった後,少量のベンゼンスルホン酸(ナカライテスク‥

Extrapurereagent)をトレーサとして塔頂の液流に注入した｡一回の測定で使用したベン

ゼンスルホン酸の体積と濃度はそれぞれ0.2mゼ,0.1mol/gである｡トレーサ注入時間を測

定開始時刻として,塔底の濃度をコンピュータ制御の分光光度計(島津製作所‥SPD-M6A)

で2秒おきに測定した0分光光度計に気泡が入ると測定ができなくなるので,それを防ぐ目

的で塔下部に液溜を設けている0充填層部分のみのインパルス応答を解析するためには,測

定された応答波形から,この液溜での混合の影響を差し引く必要がある｡したがって,液溜

のインパルス応答の測定も行った｡

トレーサは測定対象の流体と全く同じ挙動を示すことが必要であるが,ベンゼンスルホ

ン酸のトレーサとしての妥当性は,トリチウム水をトレーサとして行ったインパルス応答

測定の結果と比較することで確かめた｡これは付録3で説明する｡

4.4.2 測定結果

図4･3にインパルス応答波形を示す0横軸はトレーサ注入直後からの経過時間壬,縦軸は

ベンゼンスルホン酸のモル濃度C(りである｡トレーサ粒子は全て同時に装置内に注入され

るが,充填層内の流体が様々な速度で流れていることにより,トレーサ粒子が装置を通過し

92



分光光度計チューブポンプ

図4.2:インパルス応答測定装置

93

空気ポンプ



0.002

100〇.

【一､一〇∈】0

0.002

100〇.

【一､一〇∈】U

2000

t【s】

(a)3mmDixongauzering充填塔

3000

1000 2000

t【s】
(b)6mmDixongauzering充填塔

図4･3:Dixongauzering充填塔のインパルス応答波形
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て流れ出るのに要する時間(滞留時間)に分布が生じる｡滞留時間fで装置から流出するト

レーサ粒子の割合β(りは次式で計算できる(1)｡

β(り=
C(り

■､､l∴-■

C(り

主r～上f
i=1

(4･30)

ここで,mは十分長い時間測定した場合のデータ数,△=ま測定の時間間隔である｡また,滞

留時間の平均値言は卯)の一次モーメントであり,次式で計算できる｡

言=上
∞

ば(f)df=∑鳩△f
t

(4･31)

装置内の液ホールドアップを拓,液流量を月とすると,i=佐用もまた平均滞留時間と

呼ぶ0ここでは,i=言と仮定して,装置内液ホールドアップを晦=言×印こより求めた｡し

かし,一般的にこれは正しくないので注意を要する(1)｡充填層内の混合度合いが大きい場

合,インパルス応答曲線が非常に長い尾をひき,流出流体の濃度が測定限界以下に小さくな

るので,式(4･31)により計算された言は真の平均滞留時間より小さくなるからである｡

インパルス応答波形から計算された平均滞留時間言および液ホールドアップ拓を測定条

件とともに表4･1に示す0表から,液流量の増加につれて,平均滞留時間が小さくなり,反対

にホールドアップは増加する傾向にあることがわかる｡また,同じ液流量に対して6mmの

ホールドアップよりも3mmのそれが大きくなっているが,これは3mmの方が充填物の表

面積が大きいことから妥当であると考えられる｡また,実験番号d3-15の場合で言えば1432

Sに対して1222sと,平均滞留時間に比べてインパルス応答波形のピーク時閉ら痛が小さく

なっている0その他の実験の場合も同様の傾向を示しており,大きさ3mmのDixongauze

ringの場合,平均滞留時間に対する波形のピーク位置の比tpeak/iがおよそ0.85,大きさ6mm

のDixongauzeringの場合およそ0.7である｡これを,図4.4に示す｡塔軸方向の流体混合

が小さく,非常に理想的に流れる場合,インパルス応答の波形は平均滞留時間にピークを持

ち,その広がりも小さくなる0すなわち,6mmのDixongauzeringの充填層は,3mmのそ

れよりも軸方向混合が大きく,分離に悪い影響を与えていることがわかる｡

図4･5に液溜以下の部分のインパルス応答波形を示す｡また,インパルス応答波形から計

算により求められた平均滞留時間および液ホールドアップを表4･2に示す｡表から,計算に

より求められた液ホールドアップは,液溜量とチューブ内液量の和よりもわずかに大きい

ことがわかる｡この差は,実験手法の精度を考えれば許容できる範囲である｡
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表4･1:Dixongauzering充填塔の平均滞留時間と液ホールドアップ

実験番号 充填物サイズ 充填率 液流量 空気流量 平均滞留時間 ホールドアップ

【mm] [g/cm3】【g/min][e/min] 言【s】 【g】
d3-15 3

d3-30 3

d㌻44 3

0.67 1.5 1.2 1432

0.67 3.0 2.4 863

0.67 4.4 3.5 630

d6-15 6

d6-24a 6

d6-24b 6

d6-30 6

d♭40 6

d6-56 6

0.297

0.32

0.32

0.297

0.32

0.297

1.5 1.2

2.4 2.0

2.4 2.0

3.0 2.4

4.0 3.2

5.6 4.5

表4.2:液溜の平均滞留時間と液ホールドアップ

実験番号 液溜量 チューブ内液量 液流量 平均滞留時間 液ホールドアップ

【g】 【g] 【g/min] 言【s] [g】

re-15

re-24

re-30

re-40

re-56

4.2 1.85

6.0 1.80

6.9 1.85

10.5 1.80

14.0 1.85

1.5 251

2.4 206

3.0 183

4.0 196

5.6 189
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4.5 軸方向異種濃度混合の通り抜け係数の値

軸方向異種濃度混合の通り抜け係数の値は,前節で述べたインパルス応答の測定波形と

通り抜け段モデルによるシミュレーション波形が一致するように決定した｡実験は図4.2に

示した装置を用いて行ったが,この装置では塔頂から投入されたトレーサは充填塔,液溜を

通過した後,分光光度計で測定される｡したがって,充填塔部分のみの流体混合に関する情

報を得るためには,液溜部分の混合を分離して取り扱う必要がある｡そこで,液溜部分だけ

のインパルス応答の測定波形を解析して,液溜のモデル化を行い,その液溜のモデルを液相

内流動モデルに組み込んで,装置全体の解析を行った｡

4.5.1液溜のインパルス応答波形の解析

液溜は完全混合槽と仮定した｡また,配管のゴムチューブは内径が3mmと小さいことか

ら,流れ方向の混合は無視できるとした0すなわち,液溜の応答波形は,配管の内容積を流

量で割った時間だけ遅れたものとなる0配管容量は1.8gであった｡

液溜インパルス応答の測定波形とモデルによる計算波形の比較を図4.6に示す｡一例とし

て,液流量2･4g/minおよび5.6g/minの二つの場合を示している｡横軸はトレーサを投入

してからの経過時間,縦軸は吸光度である｡どちらの場合の計算結果も,測定波形の立ち上

がりや尾を引く様子をうまく表現できている｡測定波形のピーク部分が計算波形に比べて

なまっていることは,トレーサ量が無限小にできないことや,チューブポンプ部での掻き混

ぜがあることなど,実験の非理想的な要因によると考えられる｡

4.5.2 充填塔のインパルス応答

4･5･1節の結果から,液溜を完全混合槽にモデル化し,4.3節で述べた計算モデルに組み込ん

で,充填層も含めた装置全体のインパルス応答解析を行った｡モデルのパラメータである段

数を,一段の高さが充填物の大きさとなるように選んだ｡充填部の有効長は100cmであっ

たので,3mmDixongauzeringの場合N=333,6mmDixongauzeringの場合N=167

とした｡液流量1･5g/min,6mmDixongauzering充填層の場合を図4.7に示す｡横軸はト

レーサを投入してからの経過時間,縦軸はベンゼンスルホン酸のモル濃度である｡図から,

¢ム=0･76の場合の計算波形が測定波形を最も良く表していることがわかる｡この様にして

求めた通り抜け係数ゆ上の値と式(4.16)から,インパルス応答波形の分散値J2を計算した｡

また,本研究の測定結果を既報の実験値と比較するため,軸方向分散モデルについて考え

る｡軸方向分散モデルとは,軸方向には分散するが半径方向には分散のない円管内の非定
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表4.3:充填層の特性パラメータと物質移動のPeclet数

ち 凡 [み 牝 月eェ Ⅳ ¢上 げ2 f)e

(mm)(g/min)(g)(cm/s)(-)(-)(-)(-)(-)

1.5 25 0.10

3.0 28 0.18

4.4 30 1.25

3.4 333 0.77 0.023 0.27

6.0 333 0.73 0.019 0.32

8.3 333 0.75 0.0210.30

1.5 12 0.20

2.4 13 0.31

12 0.33

3.0 13 0.39

14 167 0.76 0.044 0.30

21 167 0.85 0.074 0.18

22 167 0.83 0.064 0.21

26 167 0.85 0.074 0.18

4.0 13 0.52 35 167 0.87 0.086 0.16

5.6 14 0.68 46 167 0.85 0.074 0.18

常流れを記述するモデルであり,以下の式で表される(1)｡

-=一牝芸+亀芸+ぶ
∂C

l知
(4.32)

ここで,革んは軸方向分散(混合拡散)係数と呼ばれ,分子拡散係数および速度分布によって

生じる混合効果を表す項の和で定義される｡また,gは注目成分の生成を表す項である｡

BischoffとLevenspiel(6)は,この軸方向分散モデルを解いて,分散q2と物質移動のP｡Clet数

Pe(=み牝/βん)との関係を表す以下の式を得た｡

J2=

2 8

(筏/ち)Pe一(筏/ち)2Pe2
(4･33)

この式を用いて,本研究で得たq2の値を物質移動のPeclet数に対応させた｡計算したPeclet

数を,通り抜け係数を始めとする様々な塔の固有パラメータとともに表4.3にまとめた｡な

お,Peclet数はもともと伝熱に関する無次元数であるが,本論文では物質移動のPeclet数の

みを使用するので,以後,単にPeclet数と呼ぶ場合は物質移動のPeclet数を示す｡

Peclet数の多くの実験結果が要約されている鈴木の総論(7)では,比較的小さな流量域で

液相のPeclet数に対して0･5から1が推奨されている｡文献(7)中の図2に,本研究で得た

Peclet数をプロットしたものを図4.8に示す｡図から,本研究のPeclet数の結果は他の多く

の結果の示す範囲に十分に収まっており,本研究の実験手法および実験結果が妥当である

ことがわかる｡

102



〓
¢
d

1
0-1

◆6mmDIXOngauZer[ng

∵
｡ク′クエ;～÷迩∠ニ1■

′クク≧#声名そ

:〃斧シ%

ク欠ニタ句■

彪 扱 班彩彩繋杉 多ヨ′

杉そ彰彰; 彬 杉 冴 瑳彩
7

彬ケ 彬 似顔冤`
易者 坊 ≠ク 仔カククケ 霧汐

′霧冤
~ィ召

100 102

Rep=DpGo/LL[-]
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表4.4:各種モデルによる軸方向分散の表現の比較

集中定数系モデル

完全混合槽列モデル

分布定数系モデル

軸方向分散モデル
亮+否声

Pe=筏牝/昂ム

本章で取り扱った完全混合槽列モデル,軸方向分散モデルおよび通り抜け段モデルによ

る充填層軸方向分散の表現を表4･4にまとめた｡表から,通り抜け係数¢上が0の場合の通り

抜け段モデルの軸方向分散は,完全混合槽列モデルのそれに一致することがすぐにわかる

が,これは,通り抜け係数ゆ上が0の場合の通り抜け段モデルが完全混合槽列モデルに帰着す

ることから明らかである0また,通り抜け段モデルと軸方向分散モデルの比較により,通り

抜け係数を分布定数系のパラメータである分散係数助と関連付けることができることがわ

かる｡

これまで,液相の通り抜け係数について述べてきたが,文献(7)から蒸気相の通り抜け係

数に関する知見を得た｡文献(7)では気相のPeclet数に対して2の使用を推奨している｡本

研究で使用したDixongauzering充填層の液相混合特性は既往の研究とよく一致したから,

気相に関しても既往の研究結果が十分に信頼できるとして,この値2を使用する｡段数Ⅳを

仇他に選び,Pe=2とした式(4･33)と式(4･16)を用いると,気相の通り抜け係数ゆVに対

して0を得る｡通り抜け係数ゆⅤ=0は,段に入った蒸気が段内蒸気と完全に混合すること

を意味している｡Pe=2が完全混合槽に相当することは文献(7)にも記述されている｡

4.6 緒言

充填塔の軸方向異種濃度混合の影響を評価する目的で,通り抜け段モデルに基づく物質

収支式を解いて塔のインパルス応答波形の解析解を導出した｡また,インパルス応答の実

験結果を解析するために,計算機によるシミュレーション手法を開発した｡

解析解によりインパルス応答波形のモーメントを計算したところ,二次モーメント(分散)

の値と通り抜け段モデルのパラメータである軸方向混合の通り抜け係数との関係式を得た｡

104



また,Dixongauzering充填塔の液相インパルス応答波形を実験により測定し,計算機シミュ

レーションにより解析を行って液相の通り抜け係数を得た｡本研究で用いた充填層の物質

移動のPeclet数と既往の研究の値を比較したところ,本研究で得た値は他の多くの実験が

示す範囲に十分に収まっており,本研究の実験手法および実験結果が妥当であることがわ

かった｡また,文献で得た知見により,軸方向異種濃度混合の影響を表す蒸気相の通り抜け

係数は0となることがわかった｡

使用記号

C

C

ち
β

β

ダ

島
上
q
Ⅳ

モル濃度(mol･ゼ~1)

二項係数

充填物の直径(cm)

規格化されたモル分率(=∬/雷)

分散係数(cm2･S~1)

質量流量(g･min~1)

通り抜け段一段の高さ(cm)

液流量(mol･S-1)

Laplace変換の演算子

段数

Pe
:物質移動のPeclet数

風

β

ナ:‰言
〃
二
叱∬

外
△

β
‥
極
㌔

Reynolds

Laplace変換の変数

経過時間(s)

インパルス応答曲線のピーク時間(s)

平均滞留時間(s)

液ホールドアップ(mol)

液の線流速(cm･S~1)

液相内モル分率

Diracのデルタ関数

数値計算の時間刻み幅

平均滞留時間で規格化された経過時間(=f/言)

p次の統計学モーメント

分散(二次モーメント)
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¢:軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数

(オーバーライン)

:塔全体にわたる平均値

:段内の平均値

(下付き添え字)

哀
:成分

ブ:段

g :液相

ム 液相

r:塔全体

γ :蒸気相

(上付き添え字)

上:液相

m:完全混合

Ⅴ:蒸気相
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第5章

通り抜け段モデルによる充填水蒸留塔の分

離性能評価

5.1 緒言

通り抜け段モデルは,移動現象に関する解析を数理的に組み合わせて充填水蒸留塔の

HETP値を予測するモデルであり,入力パラメータである通り抜け係数を気液流体の物性

値,塔の内径や高さなどの幾何条件,換作圧力,塔内蒸気流量などの運転条件,充填物の形,

大きさ,充填状態などを考慮して評価することにより,それら諸因子がHETP値に及ぼす影

響を評価することができる｡

本章では,大きさ3mmもしくは6mmのDixongauzeringを充填した内径16mm有効

充填長100cmの塔を用いて水蒸留実験を行い,測定したHETP値と通り抜け段モデルによ

る計算値とを比較する｡この検討を通して,充填水蒸留塔の分離性能評価手法としての通

り抜け段モデルの有用性を示す｡

5.2 充填塔を用いた水蒸留分離性能の測定

5.2.1 装置および測定手法

装置は,充填塔,リボイラ,コンデンサで構成され,これに恒温油浴漕,冷却水循環槽,温度

制御および測定系などが付属している｡概要を図5･1に示す｡充填塔(桐山製作所‥FR65-1)

は内径16mm,有効充填長100cmのパイレックスガラス製である｡塔は銀メッキされた真

空ジャケットで断熱し,さらに電熱ヒータで塔表面を1000C近くまで加熱し温度調整を行っ
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冷却水循環槽 恒温油浴槽

図5.1:充填水蒸留実験装置
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(a)3mmDixongauzering (b)6mmDixongauzering

図5.2:Dixongauzeringの充填状態

た｡電熱ヒータの出力調整にはPID制御方式の温度調節器(栄光電気株式会社=Thermolet

TPCLAlO2C)を用いた｡リボイラは500cm3の丸底フラスコで,内部の試料は恒温油浴槽

(東洋製作所‥ビスコンーハイModelvc-250)で加熱される｡蒸気流量は油(東芝シリコーン

社:TSF45&100)の温度を変えることで制御される｡真空断熱の還流コンデンサ(桐山製作

所:FR6か4)はパイレックスガラス製で,電磁弁により凝縮液をサンプリングできる｡冷却

水は冷却水循環槽(恥yo:LCⅢ-130F)によって200C,120〃bに制御した｡コンデンサには

通気孔が設けられており,実験は大気開放で行われる｡コンデンサの冷却能力は本実験範

囲では十分であり,蒸気はコンデンサで全縮されるが,トリチウム水を使用するため通気孔

は実験室排気設備と接続してある｡

使用した充填物は大きさ3mmおよび6mmのDixongauzeringである｡これらが塔内

に充填されている様子を図5.2に示す｡また,充填物の重量および充填率の測定値を表5,1に

示す｡文献(1)によると,Dixongauzeringの充填率は3mmの場合500kg/m3,6mmの場合

300kg/m3であるから,本研究の場合,塔径に対する充填物の大きさの比が大きいことを考

えれば妥当な値であると考えられる｡

試料トリチウム水の濃度は,1gあたりの計数率がおよそ10000cpmとなるように蒸留水

を加えて調整した｡計数は10分間行うので,計数率の誤差は約30cpmであり,また,バック

グラウンドは約20cpmである｡これらは試料の計数率に対して1%以下と十分に小さい｡
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表5･1:Dixongauzeringの重量と充填率

直径/高さ【mm/mm]重量【g/個】 充填率【g/cm3】

3.0/3.0 0.0202 0.67

6･0/6.0 0.0922 0.32

このトリチウム水を約500cm3使用した｡実験に先立って,塔頂から試料のトリチウム水を

流し込むことを10回線り返し,塔の内壁を十分よく濡らした｡この作業をプレクェッティ

ングと呼ぶ0プレウェッティングを行わないと,偏流を生じ,分離性能が十分に発揮されな

くなる(2)0冷却水温度,塔壁温度,油浴槽温度の順に調整し,大気圧下で全還流蒸留実験を

行った0塔頂に蒸気が到達した時刻を開始時刻とし,定常になるまで開始後数時間おきに

コンデンサから凝縮液をサンプリングした0また,サンプリング毎に,油浴槽温度,リボイ

ラ内水温,コンデンサ内温度,塔壁温度,冷却水温度,室温を記録した｡

塔内蒸気流量は,コンデンサと塔本体の接続部分を一定時間内に落下する液滴を数え,あ

らかじめ測定しておいた一滴の液量0.114士0.002gを乗じることにより推定した｡この方法

は,塔内の還流状況にまったく影響を与えずにすむので,蒸留実験中いつでも測定を行うこ

とができる0トリチウム濃度の測定は,液体シンチレーションカウンタ(Aloka‥LSC-5100)

により行った0測定試料は,サンプリング液1gに液体シンチレ一夕(NEN:BIOFLOUR)

を10mg加えて作成した0液体シンチレ一夕による測定を精確にするためには,試料を冷暗

所に保存し,光や熱エネルギの影響を減衰させる必要がある｡本研究では,試料を作成して

から丸1日冷暗所で保管した後,10分間の測定を5回行い,その平均値を用いた｡

5.2.2 測定結果

大きさ3mmおよび6mmのDixongauzeringをそれぞれ充填した場合について,油浴槽

温度を変化させて水蒸留実験を行った｡測定データの詳細を付録2に掲載した｡本装置で

実験が可能な油浴槽温度の範囲は110…1400Cであった0これ以外の油浴槽温度では,発生

蒸気が少なくて塔頂まで至らなかったり,発生蒸気が多すぎてフラッディングを起こした｡

コンデンサ凝縮液の放射線計数率の時間変化の例を図5.3に示す｡実験番号D3_110およ

びD6-110は油浴槽温度が1000Cの場合であるが,蒸気流量が少ないため定常状態に到達す

るのに約10時間と長い時間を要した0油浴槽温度が1200C以上では,定常到達時間は実験

毎にあまり差が無く2～3時間であった0コンデンサ凝縮液の最終的な放射線計数率は,定

常到達後2…3点の測定値を平均して求めた0塔内の液ホールドアップが小さいことにより,
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図5.3:コンデンサ凝縮液の放射線計数率の時間変化
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表5.2:充填塔による水蒸留分離性能の測定結果

実験番号 油浴槽温度r[OC】 蒸気流量凡[g/s】 全分離係数αTト]

D3-110 110

D3-120a 120

D3-120b 120

D3-130 130

D3-140a 140

D3-140b 140

0.015 ± 0.002

0.066 ± 0.007

0.058 ± 0.006

0.105 ± 0.015

0.113 ± 0.011

0.127 ± 0.022

1.475 ± 0.006

1.225 ± 0.006

1.336 ± 0.006

1.259 ± 0.006

1.231 ± 0.006

1.225 ± 0.006

D6-110

D6-120

D6-130

D6-140

110

120

130

140

0.018 ± 0.005

0.045 ± 0.017

0.078 ± 0.025

0.121 ± 0.016

1.577 ± 0.007

1.344 ± 0.006

1.254 ± 0.006

1.214 ± 0.006

表中,D3は大きさ3mm,D6は大きさ6mmのDixongauzeringを示す｡

リボイラ内液の濃度変化は無視できるので,リボイラ内液の放射線計数率は初期試料の値を

用いた｡塔の全分離係数αrを式(3.40)により計算した｡実験の条件と結果を表5.2に示す｡

本実験では,蒸気流量を還流液の滴下数から推算しているが,蒸気流量が増すと計数が難し

くなり誤差が大きくなる｡また,全分離係数の誤差は,放射線係数率の誤差によるものを示

している｡

5.3 通り抜け係数の値

5.3.1 物質移動の効率を表す通り抜け係数

最初に,幾何条件を考える｡図5.2に示したDixongauzering充填層において,通り抜け

段の高さを充填物の直径とした場合,一段当りに含まれる充填物の個数は表5.1に示した充

填率から計算できる｡また,充填物外側の空隙をいくつかの円筒流路とみなす｡その円筒の

直径と個数は,流路断面積が空隙のそれと一致するように定める｡解析に用いた充填物お

よび円筒それぞれの大きさと数を表5.3にまとめた｡水蒸留実験時の観察によると,Dixon

gauzeringは完全に水で濡れており,網目部分には液膜が一様に形成されている｡したがっ

て,充填物および円筒内部の物質移動を,3.6節で説明した充填物ⅠⅠと充填物Ⅰ用の数値計算

コードでそれぞれ解析し,段の物質移動効率を表す通り抜け係数を評価することができる｡
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表5･3‥通り抜け段一段の物質移動解析における充填物と円筒の大きさ及び総数

充填層 3mmDixongauzerlng 6mmDixongauzerlng

一段の高さ(cm) 0.3 0.6

充填率(g/cm3) 0.67 0.32

直径(cm) 0.3 0.6

充填物 高さ(cm) 0.3 0.6

総数 20 4

直径(cm) 0.19 0.48

円筒 高さ(cm) 0.3 0.6

総数 20 5

充填物の傾きなど幾何構造の複雑さが物質移動に及ぼす影響は,軸方向混合の通り抜け係

数に含めて評価されるので,ここでは考えなくてよい｡

次に,境界条件を考える｡2.3節で,物質移動の効率を表す通り抜け係数が規格化されてい

ることにより,流入蒸気と液があらかじめ平衡となっている場合を除き,任意の濃度を境界

条件に用いることができることを説明した｡そこで,通り抜け段に入ってくる蒸気および

液の濃度を,充填物と円筒のいずれの場合も,HTOのモル分率で7×10-12とした｡これは,

水蒸留実験で使用したトリチウム水におけるHTOモル分率に相当する｡

例えば,3mmDixongauzering充填層で蒸気流量が5×10-2g/sの場合,流路面積に比

例して流入蒸気量を分配すれば,充填物1個に流入する蒸気量は1.76×10-3g/s,円筒1個

に流入する蒸気量は7･37×10~4g/sとなる｡より精密な解析を行う際には,充填物の内側

と外側の流路抵抗,すなわち圧力損失を考慮して蒸気流量を分配する必要がある｡この条

件を用いた濃度分布の数値解析の結果,流出する蒸気および液のHTOモル分率は,充填物

の場合‰£=6･9778×10-12,∬仙f=7･0222×10-12,円筒流路の場合眺血=6.9785×10-12,

∬仙t=7･0215×10t12となる｡充填物と円筒それぞれの個数と流量を考えて,これらのHTO

モル分率を流量平均し,段を流出する蒸気および液の平均=TOモル分率勘と∬壷,jを求める

と,それぞれ6･9780×10-12,7･0220×10-12となる0流入流体のHTOモル分率は勘+1=

∬i,j-1=7×10~12であり,平衡状態のHTOモル分率は,式(2･8)より,亀=6･9027×加｢12,

e
‥
り
V
･
∫

∬

′¢

7･0973×10t12と求められるから,式(2.9)と(2.10)より通り抜け係数を計算すると,

帝.二

=0･77を得る｡ここで,蒸気と液の通り抜け係数が一致するのは,2.3節で証明し

た様に,塔内で流量が変化しないという条件下で成立する関係式を用いたためである｡
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図5.4:物質移動の通り抜け係数の塔内蒸気流量に対する変化

実験を行った範囲で塔内の蒸気流量を変化させて計算した通り抜け係数¢(=材=¢チ)の
値を図5･4に示す｡実線は3mm,破線は6mmDixongauzering充填層に対する計算結果を

示している｡どちらの充填層の場合においても,物質移動の通り抜け係数は蒸気流量とと

もに増加するが,蒸気流量が大きくなるにつれて通り抜け係数の変化が小さくなることが

わかる｡図5.4に示した3mmと6mmの通り抜け係数は,それぞれ通り抜け段の高さが異

なるので,値を直接比較することはできない｡比較を行うには,2.5節で導出した通り抜け係

数の変換公式(2.36)により,同じ高さ当りの効率に変換する必要がある｡この比較について

は5.4節でまとめて説明する｡

5.3.2 軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数

第4章で評価した軸方向異種濃度混合の影響を表す液相の通り抜け係数ゆムを塔内の蒸気

流量に対してプロットし,充填水蒸留実験における蒸気流量範囲まで外挿したものを図5.5

に示す｡実線は3mm,破線は6mHiDixongauzering充填層に対する計算結果を示してい
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図5･5:掛目軸方向異種濃度混合の通り抜け係数の塔内蒸気流量に対する変化
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る0図から,3mmの通り抜け係勤拘ま蒸気流量によらず,ほぼ一定であることがわかる｡

~方,6mmの通り抜け係数抑ま,比較的低流量域で値が小さいものの,蒸気流量に対して
あまり変化しないことがわかる｡

本研究においては,¢ムを,充填層のインパルス応答を測定することにより実験的に求め

たが,今後の課題は,充填層内の気液流動を直接数値的にシミュレーションすることであり,

それによって,充填物の傾きや充填率等の充填幾何構造,粘性や表面張力等の流体の物性値

が流体混合に及ぼす影響を評価することが可能となる｡

図5･5に示した軸方向混合の通り抜け係数は,物質移動の通り抜け係数の場合と同様に3

mmと6mmの値を直接比較することはできないが,式(4.16)を用いて同じ高さ当りの効率

に変換し,比較することができる｡同じ分散値に対して,任意の変数の組み合わせ(略叫)

と(吸工場)の間に次の関係が成立する｡

(J2=)‡瑠･去‡瑠･去
(5･1)

例えば6mmの充填層に対して4,fとNlが既にわかっている場合,4,fを3mmあたりの値に

換算するには,式(5･1)で賎=2〃1とすれば¢身を計算することができる｡この方法により

比較した結果については5.4節でまとめて説明する｡

蒸気相における軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数ゆVは,4.5.2節で考察した

様に,通り抜け段の高さを充填物の大きさに取る場合,0としてよい｡

5.4 充填水蒸留塔の分離性能解析

5･3節で求めた通り抜け係数を用いて式(2.16)と(2.17)から総括通り抜け係数◎を求めた｡

また,◎を入力パラメータとして,通り抜け段モデルにより充填水蒸留塔内の濃度分布を計算

した｡計算された塔頂と塔底のHTOモル分率xを用いて以下の様にしてHETP値を得た｡

αT= Xb｡tt｡m/(1-Xb｡tt｡m)

∬t｡p/(1-∬t｡p)

Ⅳ=生竺_11nαo

HETP=HJN

(5.2)

ここで,α0は平衡分離係数で,その値はH20-HTO系で1.0281と推算されている(2)｡

HETP値の測定値と解析値の比較を図5.6に示す｡図では,蒲ら(3)の測定値も合わせてプ

ロットした0図中の実線は,これまで説明してきた総括通り抜け係数を用いた計算結果で,
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図5.6:充填水蒸留塔分離性能の測定値と解析値の比較
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図5･7‥分離性能解析に使用した通り抜け係数の蒸気流量に対する変化

一方,破線は¢yだけでなく¢ムも0とした場合,すなわち軸方向異種濃度混合の影響が最も

小さい場合の計算結果である｡実線で示した軸方向異種濃度混合の影響を考慮した計算結

果は,破線の場合に比べて,測定値の大きさや蒸気流量に対する変化の割合をより良く予測

することができる0実線と破線で示される分離性能の差は非常に大きく,このことは,水蒸

留法による水素同位体分離において軸方向異種濃度混合の少ない充填層を使用することが

特に重要であることを示している｡

3mmDixongauzeringの充填層は,6mmのそれに比べて内部の気液接触面積が大きい

から,6mmの充填層よりも分離性能が高いと予想されたが,図5･6からわかるように,実際

には3mmと6mmの充填層のHETP値はあまり大きな違いはない｡その理由は,通り抜け

係数の値を考察することにより説明できる｡図5.7は,図5.6の計算で使用した総括通り抜

け係数OLおよびその構成要素bLと4,Lを示している｡実線は3mmDixongauzeringを破線

は6mmDixongauzeringを示している｡6mmDixongauzeringの値は,本文の式(2.36)

および式(5･1)を用いて塔3mm当たりの値に換算してある｡図5.7は,(ト¢)で表される6
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mmDixongauzeringの塔単位代表長さ当たりの物質移動効率が3mmのそれに比べて大

きいことを示しているo反対にルで表される6mmDixongauzeringの軸方向異種濃度混

合による分離度合いの損失は3mmのそれに比べて大きい｡結果として,太い実線で表され

る3mmと6mmDixongauzeringの総括物質移動効率の差が比較的小さなものとなって

いる｡

5.5 結言

大きさ3mmもしくは6mmのDixongauzeringを充填した内径16mm有効充填長100

Cmの塔の水蒸留分離性能を通り抜け段モデルにより解析し,測定値と比較することにより,

モデルの妥当性を検討した｡第3章で開発した気液向流円筒モデルを用いて通り抜け段1段

内の物質移動をシミュレーションすることで物質移動の効率を表す通り抜け係数を評価し,

また,軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数には,第4章で評価した値を使用した｡

これら二つの通り抜け係数から第2章で定義した総括通り抜け係数を求め,通り抜け段モデ

ルの入力パラメータとした｡

軸方向異種濃度混合の影響を考慮した通り抜け段モデルによるHETP値の計算結果は,

軸方向異種濃度混合の影響を考慮しない場合に比べて,測定値の大きさや蒸気流量に対す

る変化の割合をより良く予測できることがわかった0また,6mmDixongauzeringの塔単

位長さ当たりの物質移動効率は3mmのそれに比べて大きいが,反対に,6mmDixongauze

ringの軸方向異種濃度混合による分離度合いの損失は3mmのそれに比べて大きく,結果と

して3mmと6mmのDixongauzering充填層に対する水蒸留分離性能の差が小さくなって

いることがわかった0つまり,軸方向異種濃度混合による分離度合いの損失が大きく,水蒸

留法による水素同位体分離において軸方向異種濃度混合の少ない充填層を使用することが

特に重要であることがわかった｡これらの解析を通じて,通り抜け段モデルの充填水蒸留

塔の分離性能解析手法としての有用性を確認することができた｡

今後の課題は,充填層内の気液流動を直接数値的にシミュレーションし,軸方向混合の通

り抜け係数を評価することであり,それによって,充填幾何構造や流体の粘性,表面張力な

どの物性値が流体混合に及ぼす影響を評価することが可能となる｡

119



使用記号

凡 蒸気流量(g･S~1)

月云

Ⅳ

通り抜け段一段の高さ(cm)

段数

αr:塔の全分離係数

α0:平衡分離係数

¢ :物質移動の効率を表す通り抜け係数

◎:総括通り抜け係数

¢:軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数

(上付き添え字)

エ:液相

Ⅴ:蒸気相
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第6章

結論

本研究は,水素同位体分離用充填水蒸留塔に関して,塔内の充填物サイズの領域における

移動現象の解析を数理的に組み合わせ,塔全体の解析に取り入れた分離性能予測手法の開

発を行ったものである｡本研究で得られた成果は以下の様にまとめられる｡

第2章

充填水蒸留塔の分離性能解析のために考案した｢通り抜け段モデル｣について述べた｡

通り抜け型の流れについて説明し,充填層の複雑な構造によって生じる濃度の異なる流体

の混合特性を表す通り抜け係数,および充填物サイズの領域における物質移動の効率を表

す通り抜け係数を定義し,それらを取り入れた物質収支式を導出した｡全ての通り抜け段

の高さが等しく,気液の流量および平衡係数が全段で一定という仮定を用いた簡単な場合

において,通り抜け段モデルの物質収支式を解析的に解くことにより,分離性能の指標であ

るHETP値と通り抜け係数との関係を明示的に記述する式を導出し,HETP値の算出を可

能とした｡また,解析的に解くことが不可能な一般的な場合に関しては,物質収支式を計算

機により数値的に解く方法を示した｡

第3章

充填塔内の物質移動機構を詳細に解析する必要性について論じ,｢気液向流円筒モデル｣

を提案し,気液各相内の拡散過程および気液界面の物質移動過程を連結して解析する手法

を開発した0この手法により,蒸気相の速度分布や,気液交換反応速度定数,液相内の軸方

向濃度分布などが局所的な物質移動に与える影響を評価できることを示した｡

トリチウム水を用いて内径6mmおよび16mm,長さ100cmの濡れ壁塔の分離性能を測

定し,測定値と気液向流円筒モデルによる計算値を比較検討したところ,全分離係数が蒸気
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流量の減少につれて増加するという測定値の傾向や,濡れ壁塔内径の違いによる分離性能

の差を計算値がうまく表していること,速度定数の理論的最大値であるれ,A=1･57×104

Cm/sに対応する計算値が全分離係数の上限を与えることがわかり,これらの解析によって,

気液向流円筒モデルの局所分離性能解析手法としての妥当性を確認した｡また,気液向流

円筒モデルを3次元に拡張し,本研究において充填水蒸留実験で使用したDixongauzering

を模擬した内部に隔壁を有する円筒型の充填物の分離性能解析を行ったところ,内部に隔

壁をもたない単純な円筒充填物に比べて分離性能が良く,隔壁が水蒸留によるトリチウム

分離性能の向上に有効であることがわかった｡

第4章

充填塔の軸方向異種濃度混合の影響を評価する目的で,通り抜け段モデルに基づく物質

収支式を解いて塔のインパルス応答波形の解析解を導出した｡また,インパルス応答の実

験結果を解析するために,計算機によるシミュレーション手法を開発した｡

解析解によりインパルス応答波形のモーメントを計算し,二次モーメント(分散)の値と

軸方向混合の通り抜け係数との関係を明示的に記述する式を導出した｡また,大きさ3mm

および6mmのDixongauzering充填塔の掛目インパルス応答波形を実験により測定し,計

算機シミュレーションにより解析を行って液相の通り抜け係数を得た｡本研究で用いた充

填層の物質移動のPeclet数と既往の研究の値を比較したところ,本研究で得た値は他の多

くの実験が示す範囲に十分に収まっており,本研究の実験手法および実験結果が妥当であ

ることがわかった｡また,文献で得た知見により,軸方向異種濃度混合の影響を表す蒸気相

の通り抜け係数は0となることがわかった｡

第5章

トリチウム水を用いて,大きさ3mmおよび6mmのDixongauzeringを充填した内径16

mm有効充填長100cmの充填塔の水蒸留分離性能を測定し,測定値と通り抜け段モデルに

よる計算値を比較することで,モデルの妥当性を検討した｡

第3章および第4章で得た成果をふまえて分離性能解析を行ったところ,軸方向異種濃度

混合の影響を考慮したHETPの計算結果は,軸方向異種濃度混合の影響を考慮しない場合に

比べて,大きさの異なるDixongauzeringを充填したそれぞれの塔に対する測定値の大きさ

や蒸気流量に対する変化の割合をより良く予測できることがわかった｡また,6mmDixon

gauzeringの塔単位長さ当たりの物質移動効率は3mmのそれに比べて大きいが,反対に,6

mmDixongauzeringの軸方向異種濃度混合による分離度合いの損失は3mmのそれに比

べて大きく,結果として3mmと6mmのDixongauzering充填層に対する水蒸留分離性能
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の差が小さくなっていることがわかった｡つまり,軸方向異種濃度混合による分離度合いの

損失が大きく,水蒸留法による水素同位体分離において軸方向異種濃度混合の少ない充填

層を使用することが特に重要であることがわかった0これらの解析を通じて,通り抜け段

モデルの充填水蒸留塔の分離性能解析手法としての有用性を確認することができた｡

以上,第2牽から第5章の結果を総括する｡

局所物質移動解析を組み合わせて水素同位体分離用充填水蒸留塔のHETP値を予測する

ことを目的として,通り抜け段モデルを考案した｡このモデルで必要となるパラメータと

して,局所物質移動の効率を表す通り抜け係数と軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜

け係数を定義した｡局所物質移動の効率を表す通り抜け係数を,充填物内の気液各相内の

拡散過程および気液界面の物質移動過程を連結して数値的に解析することで評価し,また,

軸方向異種濃度混合の影響を表す通り抜け係数を,インパルス応答実験により求めた｡最

後に,開発した手法を用いてDixongauzering充填塔の分離性能解析を行い,通り抜け段モ

デルの有用性を確認した｡本研究の成果は,HETP値に影響を及ぼす様々な因子を解析に

取り入れることにより,HETP値の予測や様々な因子の最適化を可能にしたことであり,塔

の設計裕度を小さくし,塔高を低く押さえるための手段を与えたことである｡

今後の課題は,充填層内の気液流動を直接数値的にシミュレーションし,軸方向異種濃度

混合の通り抜け係数を評価することであり,それによって,充填幾何構造や流体の粘性,表

面張力などの物性値が流体混合に及ぼす影響を評価することが可能となる｡
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付録1物質移動の通り抜け係数と段効率

の比較

2･3節では,理論段を基準とした場合の物質移動の効率として,物質移動の通り抜け係数

を定義した｡一方,化学工学の分野では,段塔の設計において実際の段数と理論段数を関連

付けるために各種の段効率が定義されている(1)｡

理論段モデルも通り抜け段モデルも同様に段を基本としたモデルであるが,理論段モデ

ルは現実の棚段を対象としているのに対して,通り抜け段モデルは巨視的に連続媒体であ

る充填塔内に仮想的に設けた段を対象としている｡理論段モデルでは段の高さが固定され

ているのに対して,通り抜け段モデルでは段の高さを比較的自由に変えることができる｡こ

のことは,モデルの発展性により大きな違いをもたらしている｡例えば,通り抜け段モデル

では,通り抜け段の高さを周期構造の長さ(充填物の大きさ)にとることによって,通り抜け

係数が分布定数系のモデルのパラメータと関連付けられる｡

段効率と通り抜け係数はもともと適用対象も適用範囲も異なり直接比較すべきではないが,

数学的には似たような取扱いができるため,ここでは,段効率の中でも代表的なMurphree

の段効率(2)とHausenの段効率(3)に注目し,物質移動の通り抜け係数との関係を整理するこ

とを試みる｡

Murphreeの段効率との比較

図Al･1(a)に示す一つの段を考える｡段を出入りする蒸気と液の流量はそれぞれV,ムで

あり,段を通過する際に流量が変化しないと仮定する｡また,平衡曲線は,図Al.1(b)に示す

範囲においては直線で近似可能で,封=∬∬+あが成立すると仮定する0図Al･1(b)中,砿j,

穐はそれぞれ∬`,j,恥jに平衡な組成であり,また,穐と穐は段に流入した蒸気と液が全て
平衡となった場合の組成である｡
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(a)気液向流接触物質移動の段モデル

ごeもj ∬戎,j ご豆,ゴー1 ∬

(b)気液向流接触物質移動における平衡曲線と操作線

図Al.1:定常状態における蒸気と液の向流接触物質移動
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蒸気相および液相のMurphree段効率E%およびEkは次の様に定義される｡

β品=
弘j~yi,j+1

砲=
∬i,j~∬i,j-1

砿一勘+1'】〟~塙-∬i,ゴー1
(Al.1)

Murphreeの段効率の欠点は,実際には到達不可能な組成y;jと塙を基準としていることで

ある0反対に,実測可能な組成のみで計算できるという利点がある｡一方,通り抜け係数の

定義式(2･9)と(2.10)を比較のために再び示すと以下となる｡

1-¢Ⅴ=
恥j~恥j+1

,1一〆=

∬i,j~∬i,ゴー1

亀一勘+1′ ▼~ 丁+亀-∬i,j-1
(Al.2)

以下,例えば記号ABは,図Al･1(b)中の線分ABの長さを示すものとする｡すると,蒸気

相のMurphree段効率j瑞と通り抜け係数¢Vは次の様に書くことができる｡

境=器,ト¢Ⅴ=書芸
1-¢Ⅴを次の様に変形する｡

1-¢Ⅴ=器･器=堵(器+器)
上式中,DBはさらに次の様に変形できる｡

DB DI+IB

垢,jCI+IB

垢,葺B+IB
(1+入)IB

(1+入)(CH-BF)

(Al.3)

(Al.4)

(Al.5)

ここで,入(=垢,〝叫闇放散因子と呼ばれる定数である｡式(Al.5)を式(Al.4)に代入し,

整理すると求める関係式を得る｡

1-¢Ⅴ=境[(ト¢Ⅴ)+(1+入津-(ト¢旬]
1-¢Ⅴ

β品(1+入)

1+入β品

Hausenの段効率との比較

蒸気相および液相のHausen段効率j堵およびj堵は次の様に定義される｡

堵=
恥j~弘j+1

亀一勘+1'
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∬壷,j~∬虚,j-1

穐-∬壷,j-1

(Al.6)

(Al.7)



したがって,通り抜け係数の定義式(Al.2)との比較から,以下の単純な関係が成立すること

が明らかである｡

ト¢Ⅴ=堵, ト〆=境 (Al.8)

なお,本節で仮定した様に,段を通過する際に蒸気および液の流量が変化しない場合,通り

抜け係数およびHausenの段効率のどちらも,蒸気相と液相に対する値が一致し,パラメー

タが一つになるという利点がある｡

¢=¢Ⅴ=〆,粘=堵=境 (Al.9)

以上示した様に,通り抜け係数とHausenの段効率は数学的には同様な関係にあるが,それ

ぞれのモデルは物理的に適用対象も適用範囲も異なるので直接比較するべきではないこと

に注意が必要である｡
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付録2 測定データ

内径6mmの濡れ壁塔を用いた水蒸留実験

実験番号ADO6-01(1997年1月13日)

油浴槽設定温度1100C 試料480mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】
リボイラ 97660 162.8 ±0.5

8 102.0 73.0 95.0 78870 131.5 ±0.5 1.238 ±0.006

16 102.0 66.0 93.5 80179 133.6 ±0.5 1.218 ±0.006

24 102.0 68.0 94.0 80229 133.7 ±0.5 1.218 ±0.006

28 102.0 75.0 95.5 82440 137.4 ±0.5 1.185 ±0.006

実験番号ADO6-02(1997年1月14日)

油浴槽設定温度1200C 試料460mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率[cps] ト]
リボイラ 100636 167.7 ±0.5

8 100.0 84.0 95.0 87483 145.8 ±0.5 1.150 ±0.005

16 100.0 82.0 95.5 90233 150.4 ±0.5 1.115 ±0.005

24 100.0 82.0 97.0 90234 150.4 ±0.5 1.115 ±0.005
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実験番号ADO♭03(1997年1月15日)

油浴槽設定温度1300C 試料460mg

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 100962 168.3 ±0.5

8 101.0 85.0 93.5 91155 151.9 ±0.5 1.108 ±0.005

16 101.0 85.0 93.0 91193 152.0 ±0.5 1.107 ±0.005

24.5 100.0 84.0 95.0 91885 153.1 ±0.5 1.099 ±0.005

実験番号ADO6-04(1997年1月16日)

油浴槽設定温度1400C 試料460mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps] ト】

リボイラ 100962 168.3 ±0.5

8 102.0 84.0 94.0 89657 149.4 ±0.5 1.126 ±0.005

16 100.0 86.0 94.0 91326 152.2 ±0.5 1.106 ±0.005

24 101.0 86.0 92.5 91187 152.0 ±0.5 1.107 ±0.005

実験番号ADO♭05(1997年1月17日)

油浴槽設定温度1400C 試料460mゼ

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【h] リボイラ コンデンサ 塔壁 計数[c/10分】計数率【cps】 ト】
リボイラ 101933 169.9 ±0.5

8 100.0 85.0 89.0 91631 152.7 ±0.5 1.113 ±0.005

16 100.0 86.0 87.0 91861 153.1 ±0.5 1.110 ±0.005

20 100.0 86.0 87.5 91362 152.3 ±0.5 1.116 ±0.005
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実験番号ADO6-06(1997年1月20日)

油浴槽設定温度1150C 試料460mゼ

時間 温度[OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率[cps] ト】

リボイラ 99524 165.9 ±0.5

8 100.0 80.0 94.0 86634 144.4 ±0.5 1.149 ±0.005

16 100.0 80.0 93.0 87437 145.7 ±0.5 1.138 ±0.005

24 100.0 81.0 93.5 86994 145.0 ±0.5 1.144 ±0.005

実験番号ADO6-07(1997年1月21日)

油浴槽設定温度1300C 試料460mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 100588 167.6 ±0.5

8 100.0 85.0 90.0 88891 148.2 ±0.5 1.131 ±0.005

24 100.0 83.0 89.5 87700 146.2 ±0.5 1.147 ±0.005

実験番号ADO6-08(1997年1月22日)

油浴槽設定温度1100C 試料460mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率[cps] ト】

リボイラ 99965 166.6 ±0.5

20 101.0 65.0 98.0 91140 151.9 ±0.5 1.097 ±0.005

実験番号ADO6-09(1997年1月23日)

油浴槽設定温度1150C 試料460mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率【cps】 ト】
リボイラ 99965 166.6 ±0.5

12 100.0 79.0 98.0 88423 147.4 ±0.5 1.130 ±0.005
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実験番号ADO6-10(1997年1月24日)

油浴槽設定温度1200C 試料460mゼ

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率[cps】 卜】
リボイラ 99965 166.6 ±0.5

12 100.0 82.0 96.0 90742 151.2 ±0.5 1.102 ±0.005

実験番号ADO6-11(1997年1月24日)

油浴槽設定温度1250C 試料460mg

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

削 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率[cps】 ト】

リボイラ 99965 166.6 ±0.5

12 91348 152.2 ±0.5 1.094 ±0.005

実験番号ADO6-12(1997年1月25日)

油浴槽設定温度1300C 試料460mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率【cps】 ト】

リボイラ 99965 166.6 ±0.5

12 100.0 82.0 96.0 90937 151.6 ±0.5 1.099 ±0.005
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内径16mmの濡れ壁塔を用いた水蒸留実験

実験番号AD16-01(1996年10月14日)

油浴槽設定温度1100C 試料500mg

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 101431 169.1 ±0.5

0 100.5 71.0 95.3 85913 143.2 ±0.5 1.181 ±0.005

2 101.0 75.0 95.0 87527 145.9 ±0.5 1.159 ±0.005

4 101.0 74.5 93.5 87569 145.9 ±0.5 1.159 ±0.005

6 102.0 72.0 94.5 86422 144.0 ±0.5 1.174 ±0.005

8 101.5 73.0 94.5 85414 142.4 ±0.5 1.188 ±0.005

10 101.0 73.0 94.5 84919 141.5 ±0.5 1.195 ±0.005

12 101.5 73.0 95.0 84752 141.3 ±0.5 1.197 ±0.005

14 102.0 72.0 93.5 84604 141.0 ±0.5 1.199 ±0.005

実験番号AD16-02(1996年10月15日)

油浴槽設定温度1200C 試料500mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【b] リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 100988 168.3 ±0.5

0 100.0 80.0 92.5 91883 153.1 ±0.5 1.099 ±0.005

2 100.0 81.0 94.0 94956 158.3 ±0.5 1.063 ±0.005

4 101.0 81.0 94.0 93318 155.5 ±0.5 1.082 ±0.005

6 100.0 82.0 94.0 94361 157.3 ±0.5 1.070 ±0.005

8 100.0 82.0 94.0 93716 156.2 ±0.5 1.078 ±0.005

10 100.0 80.0 94.0 94085 156.8 ±0.5 1.073 ±0.005

12 100.0 80.0 93.0 93623 156.0 ±0.5 1.079 ±0.005
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実験番号AD16-03(1996年10月15日)

油浴槽設定温度1300C 試料470mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps] ト】
リボイラ 101443 169.1 ±0.5

0 100.0 83.0 93.0 93377 155.6 ±0.5 1.087 ±0.005

2 100.0 81.0 94.5 94570 157.6 ±0.5 1.073 ±0.005

4 100.0 81.0 93.5 95387 159.0 ±0.5 1.064 ±0.005

6 100.0 81.0 93.5 94931 158.2 ±0.5 1.069 ±0.005

8 101.0 82.0 94.0 93834 156.4 ±0.5 1.081 ±0.005

10 101.0 81.0 93.0 94501 157.5 ±0.5 1.074 ±0.005

12 101.0 81.0 93.0 94589 157.6 ±0.5 1.073 ±0.005

実験番号AD16-04(1996年10月16日)

油浴槽設定温度1400C 試料470mg

時間 責 …
●

測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率【cps】 ト】

リボイラ 101874 169.8 ±0.5

0 100.0 82.0 94.0 93677 156.1 ±0.5 1.088 ±0.005

2 100.0 86.0 94.0 95239 158.7 ±0.5 1.070 ±0.005

4 100.0 86.0 94.0 95645 159.4 ±0.5 1.065 ±0.005

6 102.0 84.0 94.5 93827 156.4 ±0.5 1.086 ±0.005

8 101.5 86.0 94.5 92858 154.8 ±0.5 1.097 ±0.005

10 102.0 84.0 92.5 91728 152.9 ±0.5 1.111 ±0.005

12 102.0 84.0 93.0 92804 154.7 ±0.5 1.098 ±0.005

14 102.0 85.0 92.5 93298 155.5 ±0.5 1.092 ±0.005
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実験番号AD16-05(1996年10月17日)

油浴槽設定温度1500C 試料450mg

時間 温度roC】 測定試料 全分離係数

【叫 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率【cps】 ト】
リボイラ 102331 170.6 ±0.5

0 101.0 70.0 93.5 93898 156.5 ±0.5 1.090 ±0.005

2 103.0 87.0 93.0 95861 159.8 ±0.5 1.068 ±0.005

4 102.5 86.0 93.5 94806 158.0 ±0.5 1.080 ±0.005

6 103.0 86.0 93.5 95320 158.9 ±0.5 1.074 ±0.005

8 103.0 87.0 94.0 94946 158.2 ±0.5 1.078 ±0.005

実験番号AD16-06(1996年10月17日)

油浴槽設定温度1600C 試料460mg

時間 素 量
●

測定試料 全分離係数

[h] リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率[cps] ト】
リボイラ 102179 170.3 ±0.5

0 102.0 84.0 93.0 94533 157.6 ±0.5 1.081 ±0.005

2 102.0 87.0 93.5 94462 157.4 ±0.5 1.082 ±0.005

4 102.0 87.0 94.5 95667 159.4 ±0.5 1.068 ±0.005

6 102.0 87.0 93.5 95662 159.4 ±0.5 1.068 ±0.005

8 102.0 87.0 93.5 95045 158.4 ±0.5 1.075 ±0.005

10 102.0 87.0 94.0 93864 156.4 ±0.5 1.089 ±0.005
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実験番号ADl♭07(1996年10月18日)

油浴槽設定温度1150C 試料470mゼ

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 102794 171.3 ±0.5

0 101.0 74.0 92.5 92794 154.7 ±0.5 1.108 ±0.005

2 101.5 79.0 93.0 91874 153.1 ±0.5 1.119 ±0.005

4 101.5 79.0 92.5 92855 154.8 ±0.5 1.107 ±0.005

6 101.0 80.0 93.0 88968 148.3 ±0.5 1.155 ±0.005

8 101.0 80.0 94.5 87453 145.8 ±0.5 1.175 ±0.005

10 101.5 80.0 95.0 90688 151.1 ±0.5 1.133 ±0.005

12 101.0 81.0 95.0 91079 151.8 ±0.5 1.128 ±0.005

14 101.0 80.0 95.0 91003 151.7 ±0.5 1.129 ±0.005

16 102.0 80.0 94.0 90609 151.0 ±0.5 1.134 ±0.005

実験番号ADl♭08(1996年10月21日)

油浴槽設定温度1400C 試料460mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率[cps】 ト]

リボイラ 102872 171.5 ±0.5

0 102.0 85.0 95.0 95711 159.5 ±0.5 1.075 ±0.005

2 102.0 83.0 94.5 96176 160.3 ±0.5 1.070 ±0.005

4 102.5 83.0 94.5 96400 160.7 ±0.5 1.067 ±0.005

6 102.5 83.0 94.5 96771 161.3 ±0.5 1.063 ±0.005

8 102.5 83.0 94.5 95613 159.4 ±0.5 1.076 ±0.005

10 102.5 82.5 94.5 95561 159.3 ±0.5 1.077 ±0.005

12 102.5 82.0 94.5 95025 158.4 ±0.5 1.083 ±0.005
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実験番号AD16-09(1996年10月22日)

油浴槽設定温度1600C 試料460mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率【cps】 ト】

リボイラ 102421 170.7 ±0.5

0 102.0 80.0 97.0 97091 161.8 ±0.5 1.055 ±0.005

9.5 102.0 87.5 94.5 93423 155.7 ±0.5 1.096 ±0.005

13.5 102.0 88.0 96.5 96284 160.5 ±0.5 1.064 ±0.005

14 102.0 87.5 96.0 96190 160.3 ±0.5 1.065 ±0.005

実験番号AD16-10(1996年10月23日)

油浴槽設定温度1200C 試料460mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 101980 170.0 ±0.5

0

2

102.0 75.0 98.0

103.0 81.0 97.5

92911 154.9 ±0.5 1.098 ±0.005

6 103.0 81.0 97.5

9 103.0 81.0 97.3

14 103.0 79.0 96.5 95593 159.3 ±0.5 1.067 ±0.005

16 103.0 79.0 98.0 95314 158.9 ±0.5 1.070 ±0.005

17 103.0 79.0 98.0 94419 157.4 ±0.5 1.080 ±0.005
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3mmDixongauzering充填塔を用いた水蒸留実験

実験番号D3-110(1999年8月11日)

油浴槽設定温度1100C 試料450mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率[cps] ト]

リボイラ 105865 176.4 ±0.5

1 79.0 91.0 81966 136.6 ±0.5 1.291 ±0.006

2 100.5 79.0 91.0 82390 137.3 ±0.5 1.285 ±0.006

3 100.5 79.0 91.0 80224 133.7 ±0.5 1.319 ±0.006

4 100.5 78.0 91.0 77159 128.6 ±0.5 1.372 ±0.006

5 100.5 78.0 91.0 75358 125.6 ±0.5 1.404 ±0.006

6 100.5 78.0 91.0 73573 122.6 ±0.5 1.439 ±0.007

7 100.5 78.0 90.0 73433 122.4 ±0.5 1.441 ±0.007

8 100.5 78.0 90.0 72003 120.0 ±0.4 1.470 ±0.006

9 100.5 78.0 90.5 72006 120.0 ±0.4 1.470 ±0.006

10 100.5 78.0 90.5 71565 119.3 ±0.4 1.479 ±0.006

田 100.5 78.0 90.5 71450 119.1 ±0.4 1.481 ±0.006

12 100.5 78.0 90.5 71758 119.6 ±0.4 1.475 ±0.006

実験番号D3-120a(1999年8月12日)

油浴槽設定温度1200C 試料450mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数[c/10分]計数率【cps】 ト】

リボイラ 103089 171.8 ±0.5

6 100.5 86.0 95.0 87236 145.4 ±0.5 1.182 ±0.005

2 101.0 86.0 94.0 84616 141.0 ±0.5 1.218 ±0.005

3 100.5 86.0 93.0 84780 141.3 ±0.5 1.216 ±0.005

4 100.0 86.5 93.0 84513 140.9 ±0.5 1.220 ±0.005

5 100.5 87.0 93.0 84317 140.5 ±0.5 1.223 ±0.006

6 100.0 87.0 93.0 84150 140.3 ±0.5 1.225 ±0.006
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実験番号D3-120b(1999年8月20日)

油浴槽設定温度1200C 試料450mゼ

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 102573 171.0 ±0.5

1 101.0 84.0 90.0 83894 139.8 ±0.5 1.223 ±0.006

2 101.0 85.0 90.0 79824 133.0 ±0.5 1.285 ±0.006

3 101.0 85.0 90.5 78347 130.6 ±0.5 1.310 ±0.006

4 101.0 85.0 90.5 77177 128.6 ±0.5 1.329 ±0.006

5 101.0 85.0 90.5 76794 128.0 ±0.5 1.336 ±0.006

実験番号D3-130(1999年8月13日)

油浴槽設定温度1300C 試料450mg

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率【cps】 ト】

リボイラ 103927 173.2 ±0.5

口 101.0 85.0 90.0 84345 140.6 ±0.5 1.232 ±0.006

2 IOO･5 85･0 90･0 82921 138.2 ±0.5 1.253 ±0.006

3 100.5 85.0 91.0 82775 138.0 ±0.5 1.255 ±0.006

4 100.5 79.0 90.0 82558 137.6 ±0.5 1.259 ±0.006

実験番号D3-140a(1999年8月10日)

油浴槽設定温度1400C 試料450mg

時間 温度【OC] 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率[cps] ト】

リボイラ 102916 171.5 ±0.5

6 100.0 82.0 90.0 80603 134.3 ±0.5 1.277 ±0.006

2 100.0 83.0 89.0 82510 137.5 ±0.5 1.247 ±0.006

3 100.5 82.0 89.0 83728 139.5 ±0.5 1.229 ±0.006

4 100.5 83.0 89.0 83601 139.3 ±0.5 1.231 ±0.006
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実験番号D3-140b(1999年8月13日)

油浴槽設定温度1400C 試料450mg

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h] リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】
リボイラ 103157 171.9 ±0.5

6 100.5 82.0 90.0 83738 139.6 ±0.5 1.232 ±0.006

2 101.0 83.0 90.0 83975 140.0 ±0.5 1.228 ±0.006

3 101.0 83.0 90.0 83949 139.9 ±0.5 1.229 ±0.006

4 101.0 82.0 90.0 84162 140.3 ±0.5 1.225 ±0.006

6mmDixongauzering充填塔を用いた水蒸留実験

実験番号D6-110(1999年8月24日)

油浴槽設定温度1100C 試料450mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率[cps】 ト】

リボイラ 105865 176.4 ±0.5

6 100.0 79.0 90.0 80025 133.4 ±0.5 1.323 ±0.006

2 100.0 80.0 91.0 76209 127.0 ±0.5 1.389 ±0.006

3 100.0 81.0 92.0 72701 121.2 ±0.4 1.456 ±0.006

4 100.0 80.0 91.0 71741 119.6 ±0.4 1.475 ±0.006

5 100.0 80.0 92.0 70116 116.9 ±0.4 1.509 ±0.007

6 100.0 79.0 92.0 70015 116.7 ±0.4 1.512 ±0.007

7 100.0 79.0 92.0 69921 116.5 ±0.4 1.514 ±0.007

8 100.0 80.0 91.0 66870 111.5 ±0.4 1.583 ±0.007

9 100.0 80.0 91.0 67636 112.7 ±0.4 1.565 ±0.007

10 100.0 80.0 92.0 66572 111.0 ±0.4 1.590 ±0.007

田 100.0 79.0 92.0 67402 112.3 ±0.4 1.570 ±0.007
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実験番号D6-120(1999年8月26日)

油浴槽設定温度1200C 試料450mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分】計数率【cps】 ト】

リボイラ 100936 168.2 ±0.5

6 100.0 85.0 92.0 79916 133.2 ±0.5 1.263 ±0.006

2 100.0 85.0 93.0 76969 128.3 ±0.5 1.311 ±0.006

3 100.0 85.0 92.0 76359 127.3 ±0.5 1.322 ±0.006

4 100.0 85.0 93.0 74573 124.3 ±0.5 1.353 ±0.006

5 100.0 85.0 91.0 74306 123.8 ±0.5 1.358 ±0.006

6 100.0 85.0 90.0 74974 125.0 ±0.5 1.346 ±0.006

7 100.0 85.0 91.0 75241 125.4 ±0.5 1.341 ±0.006

実験番号D6-130(1999年8月24日)

油浴槽設定温度1300C 試料450mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【b】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率[cps] ト】

リボイラ 100436 167.4 ±0.5

口 100.0 79.0 92.0 80372 134.0 ±0.5 1.250 ±0.006

2 100.0 79.0 91.0 82061 136.8 ±0.5 1.224 ±0.006

3 100.0 79.0 91.0 80418 134.0 ±0.5 1.249 ±0.006

4 100.0 79.0 91.0 80765 134.6 ±0.5 1.244 ±0.006

5 100.0 79.0 92.0 80808 134.7 ±0.5 1.243 ±0.006

6 100.0 78.0 91.0 79959 133.3 ±0.5 1.256 ±0.006

7 100.0 79.0 91.0 80283 133.8 ±0.5 1.251 ±0.006
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実験番号D6-140(1999年8月10日)

油浴槽設定温度1400C 試料450mゼ

時間 温度【OC】 測定試料 全分離係数

【h】 リボイラ コンデンサ 塔壁 計数【c/10分]計数率【cps] ト】

リボイラ 101029 168.4 ±0.5

1 100.5 84.0 91.0 82985 138.3 ±0.5 1.218 ±0.006

2 100.5 83.0 91.0 82926 138.2 ±0.5 1.218 ±0.006

3 100.5 84.0 91.0 83212 138.7 ±0.5 1.214 ±0.006

4 100.5 84.0 91.0 82272 137.1 ±0.5 1.228 ±0.006

5 100.5 84.0 91.0 82808 138.0 ±0.5 1.220 ±0.006

6 100.5 83.0 91.0 83240 138.7 ±0.5 1.214 ±0.006
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付録3 トリチウム水をトレーサに使用し

たインパルス応答測定

4･4節では,ベンゼンスルホン酸をトレーサとして行った充填塔のインパルス応答測定に

ついて述べたが,ベンゼンスルホン酸のトレーサとしての妥当性を確かめる必要がある｡ト

レーサは密度,粘度およびその他の性質が測定対象の流体とほぼ同じものが望ましく,放射

性同位体はそれらの要求を満たす｡そこで,トリチウム水(HTO)をトレーサとしてインパ

ルス応答測定を行った｡トリチウム水を用いた測定結果とベンゼンスルホン酸を用いた測

定結果が一致すれば,ベンゼンスルホン酸のトレーサとしての妥当性が確認できる｡

測定に使用した装置および実験手順は,トレーサがトリチウム水であること,また,それ

により測定手法が異なることを除けば,4.4節で述べたものと同一である｡トレーサとして

使用したトリチウム水の量とトリチウム濃度は,それぞれ0.15me,2.4×103Bq/gである｡

トレーサ注入時間を測定開始時刻として,塔底からの流出液を,液量がちょうど1gになる

ような一定の時間間隔でバイアル瓶に分取した｡これに液体シンチレ一夕を加え,液体シ

ンチレーションカウンタで放射線の計数率を測定し,インパルス応答曲線を得た｡

図A3･1に,液流量1･5g/minの場合のインパルス応答曲線を示す｡図の横軸は経過時間,

縦軸は分取したサンプルのトリチウム放射線の計数率である｡装置下部の液溜の有無によ

り測定条件が異なるので,両トレーサによる測定波形を直接比較することはできない｡そ

こで,4･3節で説明した通り抜け段モデルによる数値計算結果と比較した｡図中の実線は,液

相に対する軸方向混合の通り抜け係数¢ムに,4.5節でベンゼンスルホン酸をトレーサとした

測定波形から求めた値を用いた通り抜け段モデルによる計算波形である｡図から計算波形

は測定波形と良く一致していることがわかり,このことはベンゼンスルホン酸をトリチウ

ム水の代わりにトレーサとして使用することの妥当性を示している｡
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図A3･1:Dixongauzering充填塔のインパルス応答曲線
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