
気液固系混相流における物質移動特性

－石炭直接液化のコールドモデルとして

幡手泰雄・田尻秀一・泊康弘

碇醇・羽野忠＊

（受理昭和62年５月30日）

MASSTRANSFERCHARACTERISTICSINGAS-LIQUID-SOLIDSMULTI-PHASEFLOW

-Acoldmodelexperimentofdirectcoalliquefaction-

ＹａｓｕｏＨＡＴＡＴＥ，ShyuichiTAJIRI，ＹａｓｕｈｉｒｏＴＯＭＡＲＩ

ＡｔｓｕｓｈｉｌＫＡＲＩａｎｄＴａｄａｓｈｉＨＡＮＯ噸

Fordevelopmentoftheanalysisanddesignofadirectcoalliquefactio、process,thecharacteristics

offlow,heattransferandmasstransferinthepreheatersection,whichplaysanimportantroleforcoal

dissolution，shouldbeclarified．“Hot”experimentsathightemperaturesuｐｔｏａｂｏｕｔ５００ｏＣａndhigh

pressuresfromlOOto200atmaredesirableforthispurpose・However，ａｔｔｈｅｐｒｅｓｅｎｔｔｉｍｅ，no

experimentalinformationexcepｔｆｏｒｐｌａｎｔｄａｔａｉｓａｖａｉｌａｂｌｅｄｕｅｔｏｅxtremedifficultyincarryingoutthe

experimentsundersuchcriticalconditions・

Inthepresentstudy，themasstransfercharacteristicsingas-liquid-solidsmulti-phaseflow-

predominantinthecoalliquefactionprocesswereinvestigatedusinga“Cold”model，ｉ、ｅ､，an

air-water-fineglassbeadssystｅｍａｔｔｈｅｎｏｒｍａｌｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｎｄａｔｍosphericpressureinplaceofa

hydrogen-oil-coalparticlessysteminthehightemperaturesandhighpressures・Thevolumetric

coefficientsweremeasuredundertheconditionsofgasvelocity＝50-800cm/s,slurryvelocity＝20-

100cm/sandsolidparticlesconcentraioninslurry＝Ｏ－３０ｗｔ％ｕｓｉｎｇａ１．５ｃｍｉ､｡､horizontaltube・

Thefollowingresultswereobtaine｡：

（１）Linearincreasesinthevolumetriccoefficientwereobservedwithincreasinggasandliquid

velocities．

(2)Smallervolumetriccoefficientsinthegas-liquid-solidsmultiphaseweremoreobviousthanthosein

thegas-liquidtwo-phaseflowinmostexperimentalconditions，exceptforafewconditionsofgas
velocitesbelowlOOcm/s、

(3)Increasingsolidsconcentrationsｉｎｓｌｕｒｒｙｕｐｔｏ３０ｗｔ％madeconsiderabledecreasesinthe

volumetriccoefficientforaslurryvelocityof50cm/s,butalmostnochangeinthevolumetriccoefficient

foraslurryvelocitｙｏｆｌＯＯｃｍ/s、

緒巨

気液固系混相流は多くの工業的プロセスで現れる流
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れの形態であり，最近のバイオテクノロジーの発展に

よりバイオリアクターとしての見地から懸濁気泡塔や

三相流動層に関する研究がかなり活発に行われてきて

いる｡'･8)しかしながら，気体，スラリー共に比較的早

い流速を持つ混相流に関する研究報告は少ない。加藤
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ら6)，吉田ら7)及び著者ら2.3.4)がガスホールドアツプ，

混合特性，圧損及び伝熱特性について基礎的な研究を

行っているに過ぎない。これらの研究は，石炭直接液

化プロセスの予熱部(管)のコールドモデルとして計画

されたものである｡石炭直接液化プラントの予熱部は，

石炭微粒子，液化油及び水素を管内で約１００～200気圧

で混合しつつ約450°Ｃ迄昇温させて，石炭の大部分を

液化させるところである。石炭液化プロセスは，既に

パイロットスケールでの操業が行われているが，気液

固系混相流に関する基礎的研究が乏しいために，予熱

管の設計及び操作条件の設定は，試行錯誤で決められ

ている。この様な現状ではコマーシャルスケールの評

価が定まらず，早急な基礎的データの蓄積が望まれて

いる。ホットモデルによるデータが殆ど利用できない

ので，コールドモデルからのデータは，石炭液化プロ

セスにおける予熱部の解析，評価およびスケールアッ

プを行う場合に極めて重要になる｡5）

本研究は，その様な観点から上述のように気液固系

混相流の諸特性を明らかにしてきたが，今回は気液固

系混相流の物質移動特性について検討した。

１．理論一容量係数kLaの算出法一

Fig.，に水平管内を左から右に向かって流れる気液

固系混相流の模式図を示したが，この場合の物質移動

として，気相中の物質がスラリー中へ溶解していくプ

ロセスを想定した。具体的には，後述するように，空

気中の酸素が微小ガラスビーズを分散した水スラリー

ヘ溶解する系で実験を行った。図に示す記号を用い，

管微小長さ。、間の管内液中酸素について物質収支を

とると次の様になる。

ＵｄＣ＝ｋＬａ(Ｃｉ－Ｃ)｡、（１）

これをＵｊ及びｃｉを一定として積分すると

lnl(Ｃｉ－Ｃ｡)／(Ｃｉ－Ｃ)|＝kLa2/Ｕノ（２）

Ｕ,(液のみの空塔速度）は，ＵＬ（スラリーの空塔速度）

とＵＩ＝ＵＬ(lOO-Cs)／(100-0.602Cs)の関係があるの

で，ｋＬａは次式で表される。

kLa＝lnl(Ci-Co)／(Ｃｉ－Ｃ)ＩＵＬ(lOO-C扇）

／'@(100-0.602Cs)Ｉ（３）

従って，水平管のテスト部における各位置の酸素濃

度を測定し，ｌｎｌ(Ｃｉ－Ｃ｡)／(Ｃｉ－Ｃ)|対’をプロット

すれば直線関係が得られ，ＵＬは既知であるからｋＬａ

を求めることができる。

なお，界面酸素濃度Ｃｉは，７６０ｍｍＨｇにおける純

水中の飽和溶存酸素量文献値(25｡C,０２＝8.11mg/０を

水平管テスト部の中央の圧力で補正した値を用いた。

２．実験

２．１溶存酸素濃度の測定法

ウインクラーアジ化ナトリウム変法により溶存酸素

濃度を求めた。

２．１．１原理

硫酸マンガン溶液及びアルカリ性よう化カリウムー

Fig.１Aschematicmodelofmasstransferfromgasphasetoliquidphaseinmulti-phaseflow
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アジ化ナトリウム溶液（アジ化ナトリウムを添加して

亜硝酸イオンの妨害を防ぐ）を加えて生じる水酸化第

一マンガンが溶存酸素によって酸化されて水酸化第二

マンガンになる。これに硫酸を加えて酸性にすると，

溶存酸素量に相当するよう素を遊離する。これをチオ

硫酸ナトリウム溶液で滴定し，溶存酸素を定量する方

法である。

２．１．２操作

ｌ）試料水採取水平管のサンプリング部に取り付

けたゴム管をフランビンの底に入れ，手早く気泡の生

じない様にしてフランビンの底より流し込み，フラン

ビンの25～50％程度の試料水を溢れさせてから静かに

ゴム管を抜取り採水した。

２）定着試料水採取操作に従って，フランビン

に検水を満たし，これに硫酸マンガン溶液1ｍノとアル

カリ性よう化カリウムーアジ化ナトリウム溶液1ｍﾉを

検水中にピペットの先端を挿入して手早く加え，ただ

ちにフランビン中に空気が残らない様に密栓した。

ついで，数回連続転倒して生成した水酸化第一マン

ガンの沈澱が，瓶全体に及ぶように十分に混合した。

しばらく静置し，沈澱が沈降してきたら再び連続転倒

して混合し，静置した。ついで沈澱が沈降し，検水の

上澄み液が全体の2/3程度になったらフランビンを静

かに開栓し，瓶の首に沿って硫酸1ｍﾉを加えて再び密

栓し，数回連続転倒して，溶存酸素量に対するよう素

を遊離させた。

３）滴定次にフランビンから検水を三角フラスコ

に取り，Ｎ/40チオ硫酸ナトリウム溶液で滴定し，液

CＯ

ｇｐａ『ｄＩＵＵ

冊-,Ｍ伽"妻憲
Testscction－－

の黄色が薄くなったら，指示薬としてでんぷん溶液３

ｍﾉを加え，液の青色が消えるまで滴定した。次式に

よって溶存酸素量を算出した。なお次式中のＶｌは，

気液固系混相流においては各サンプルごとにガラス

ビーズを乾燥させ，質量を秤り体積を求め，フランビ

ンの体積から引き求めた。

Ｃ＝0.2aｆ（Vl/V2)(１０００/(Ｖｌ－Ｒ)）

Ｃ：溶存酸素量[mg/０

ａ：滴定に要したＮ/40チオ硫酸ナトリウム溶液

量[ｍ０

ｆ：Ｎ＝/40チオ硫酸ナトリウム溶液ファクター

［－］

Ｖ，：全検水量[ｍ０

Ｖ２：滴定に要するのに分取した検水量[ｍ０

Ｒ：検水に添加した試薬量[ｍ』

２．２実験装置及び操作

２．２．１実験装置

Fig.２に実験装置の概略を示す。

水平管は，助走部，テスト部及びそれ以降の輸送管

より構成されている。水平管として内径１５mm，外径

25ｍｍのアクリルパイプを使用した。助走部は，長さ

１ｍであり，その後テスト部にはいる。テスト部は長

さ3.5ｍであり，図に示した様に１ｍ間隔及び50ｃｍ間

隔で計５箇所にサンプリング用ゴム管をとりつけてい

る。これらより試料水または試料用スラリーを採取す

る。その後，Ｕ字管を通り，4.5ｍの輸送管を経て，

気液分離槽及び排出用タンクへ至る。

>ｑＶａｌｖｃ

Gas-Liquid
Scparator-
Gas-

Scpara ａｓ

－→

ＭｉｘｉｎｇＴａｎｋ

(dischargc）

Ｌ狸
Sｌｕｒｒｙ
ｐｕｍｐ

Fig.２Experimentalapparatus
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２．２．２実験操作

気体として空気，液体として水道水，固体として平

均径60ﾉαｍのほぼ単分散のガラスビーズを用いた。空

気はコンプレッサーより供給され，エアフィルター，

エアオイルセパレーターによって，塵，水分，油分な

どの不純物を除去した後，オリフィスによって所定の

ガス流量に調節され塔内へ送り込まれる。水またはス

ラリーは，初め，供給用撹はん槽中窒素でパブリング

し，溶存酸素濃度を低下させた。供給用撹はん槽は，

二重底部に分散板（50ｃｍ×50cm）を有しており，分

散板には，１ｍｍの穴を80個開け，ここから窒素を液

中へバブリングした。この時，槽内液と窒素との混合

をよくするために，さらに撹はん翼を高速で回転させ

た。撹はん槽内の水の溶存酸素濃度を低下させた後，

底部からの置換用窒素の供給を止めた。次に撹はん槽

内の液が空気と接触するのを防ぐために，撹はん槽上

部からスラリー流速より過剰な流速で窒素を供給しつ

つ，スラリーポンプでスラリーを供給した。スラリー

フローメーターで所定の流量に調節された後，水平管

へ送り込んだ。Ｔ字管部で混合されたスラリーと空気

は助走部，テスト部，輸送管を通過し，気液分離槽に

排出され，ここで空気とスラリーは分離されスラリー

のみが撹はん槽へと回収された。スラリー流速，ガス

流速ともに定常に達した後，５箇所のサンプリング管

より試料を採取し，ウインクラーアジ化ナトリウム変

法により溶存酸素濃度を測定し,容量係数を算出した◎

本実験操作条件は次の通りである。

ガス速度＝50～800cm/ｓ

スラリー速度＝20～１００cm/ｓ

スラリー中の固体粒子濃度＝O～30ｗｔ％

３．実験結果及び考察

３．，溶存酸素濃度の水平管内分布

Fig.３に溶存酸素濃度Ｃの管内分布の代表例を示

す。ここで横軸’は，水平管テスト部の最初のサンプ

リング管からの距離を表している。図より，水平管内

液中の溶存酸素濃度ｃは，距離’と共に大きくなって

いることが分かる。次に，得られた溶存酸素濃度の実

測値をｌｎｌ(Ｃｉ－Ｃ｡)／(Ｃｉ－Ｃ)|に整理し，距離’に対

してプロットした。結果をFig.４に示す。図から明

らかなように，これらは予想された通り直線関係にあ

り，直線の傾きから容量係数ｋＬａを求める事ができ

る。

３．２気液系における液速度及びガス速度の容量係

数に及ぼす影響

Figs､５及び６に液速度及びガス速度の容量係数に

及ぼす影響を示した。図より容量係数は，液速度及び

ガス速度の増加に伴いほぼ直線的に増加することがわ

かった。

三に

Fig.３Measurementsoflongitudinaldistributionsof

dissolvedoxygenconcentrationunderrepre-

sentativeoperatingconditions
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ガス速度の増加に伴い容量係数に気液と気液固系混相

流で大きな差が出てくることが分かる。これは，混合

状態に対する固体粒子の混入効果が液速度が小さい時

に大きく現れるためと考えられる。

０５

３．４スラリー濃度の容量係数に及ぼす影響

Figs、９及び１０にスラリー濃度の容量係数に及ぼす

影響を，ガス速度300ｃｍ/ｓ一定とし，それぞれＵＬ＝

３．３液速度及びガス速度の容量係数に及ぼす影響

Figs、７及び８に固体粒子濃度３０Ｗt％のスラリー

を，それぞれスラリー流速５０cm/ｓとした場合の，ガ

ス速度の容量係数に及ぼす影響を示した。図中には同

じ液速度（それぞれ50cm/s及び１００cm/s）の，固体

粒子を含まない場合（気液系）についても示した。両

図より，気液系と同様に容量係数はガス速度，液速度

の増加に伴い増加することがわかる。また，２相流と

比べてみると，ガス速度がlOOcm/ｓ以下の領域にお

いて少量のデータに例外が見受けられるが，一般に３

相流の容量係数が幾分小さくなっていることが分か

る。特に，Fig.７に示したように液速度５０cm/ｓでは，
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Nomenclature

C＝oxygenconcentrationinwateratadistanceノ

［m01/Cm3］

Ｃｉ＝oxygenconcentrationatinterfacebetweengas

andliquid ［mCl/Cm3］

Ｃ。＝oxygenconcentrationinwateratノー０

［mCl/cm］

Ｃ≦＝solidParticlesconcentrationinslurry[wt％］

ｋＬａ＝volumetriccoefficient ［s-l］

ＵＬ＝slurrysuperficialvelocity

（orliquidvelocityforCs＝0）［cm/s］

ＵノーsuPerfitialvelocityofliquidaloｎｅ

ＵＩ＝ＵＬ×(lOO-Cs)／(100-0.602Cs）［cm/s］

Ｓ＝crosssectionalareaoftube ［Cm2］
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結 巨

水平管における気液固系混相流の液側容量係数を，

種々の操作条件において測定し，以下の結果を得た。

１．本実験条件の大部分の範囲で得られた容量係数

は，ガス速度，液速度の増加に伴いほぼ直線的

に増加した。

２．ガス速度が１００ｃｍ/ｓ以下の領域では，気液固

系混相流の容量係数が気液系混相流のそれより

大きい場合が観測され，今後の検討課題を残し

たが，１００cm/s以上のガス速度の領域では多

くの類例（例えば，懸濁気泡塔や三相流動層の

データ）から予想されるように，気液固系混相

流の方が小さい容量係数を示す事が確認され

た。

３．スラリー速度５０ｃｍ/ｓでは,固体粒子濃度が増

加すると容量係数が明確に減少するが，スラ

リー速度１００cm/ｓでは，固体粒子濃度３０ｗｔ％

までは固体粒子濃度の増加に伴う容量係数の大

きな変化は見られなかった。
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Fig.９Effectofsolidparticlesconcentrationon
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５０cm/ｓ及び１００cm/ｓについて示す。前図からも想像

される通り液速度100ｃｍ/ｓの場合，濃度が増加して

も容量係数は，ほぼ一定である。液速度50cm/sでは，

濃度が増加するに伴って容量係数が減少していること

が解る。

鹿児島大学工学部研究報告第２９号（1987）

0.2

0.4
300【ｃｍ/ｓ〕

１００［cｍ/ｓ］
Ｇ
Ｌ

Ｕ
Ｕ［

－
１
ｍ
〕
の
ヨ
エ

0.3

○

○○○

0.1

０
０１０２０３Ｏ

ＣＳ【ｗＷｂ〕

Fig.１OEffectofsolidparticlesconcentrationon
volumetriccoefficient（UL＝１００cm/s）



幡手・田尻・泊・碇・羽野：気液固系混相流における物質移動特性 1３５

4）Hatate,Ｙ,,Ｈ・Nomura,Ｔ､Fujita,Ｓ､TajiriandA

Ikari：J8CAe，､.Ｅ"ｇＪｔｚＰａｎ,19,330(1986）

5）Hatate,Ｙ､,Ｓ・Tajiri,Ｔ､Fujita,Ｔ､Fukumoto,Ａ・

ＩｋａｒｉａｎｄＴ・Ｈａｎｏ：Ｊ８ＣＡｅｍ・Ｅ７ｚｇんｐａｎ，２０，

submittedto(1987）

6）Ｋago，Ｔ､，Ｔ・Saruwatari，MKashima，Ｓ、

MorookaandY・Kato：ＪＣｈｅｍ．Ｅ〃ｇんpα伽，

19,125(1986）

7）Kitahara,Ｈ､ａｎｄＫ・Yoshida:Ｐγoc.Ｑ/､ＷＭｄＣｏ邦‐

ｇγessmq/Ｃｈｅ,､.Ｅ"g,vol,2,368(1986）

8）Sada,Ｅ､,Ｈ・Kumazawa,Ｃ､LeeandNFujiwara：

伽.Ｅ"ｇＣﾉbe､､ＲＤ.，.,24,255(1985）


