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充填塔による石炭酸ソーダ水溶液に対する

長酸ガスの吸収について

向井田健一*.宇野克志料.竹内隆男料ネ

米沢健次*牛ヰ*.木村 一

Studies on the Gas Absorption and Chemical Reaction 

in a Packed Columns 

-The Absorption of Carbon Dioxide in 

Sodium Phenolate Solutions-

Ken-ichi Mukaida， Katsushi Uno， Takao Takeuchi， 

Kenji Y onezawa and Hajime Kimura 

Abstract 

Experiments in chemical absorption of carbon dioxide in aqu巳oussolutions of sodium phenolate 

were carried out in several columns packed with 10 mm  ceramic Rashig ring， in orcler that we might 

obtain the correlations of characterisities betwe巴ninclustrial packed column and laboratory packed 

column， ancl correspond the theories of chemical absorption for this system 

The present writers calculated the五1mcoe伍cientsof physical absorption， kGa and kLa， from the 

previous report ancl suitable exp巴rimentalequations， ancl investigated the e丘巴ctsof the several vari-

ables on the over-all coef1icients Kらα: rate of liq uid丑ow，gas velocity， liquicl conc巴ntrationand 

liquid t巴mperature

We obtained the over-all coe伍cients，K6a， may be expressed by the following equations， 

Kらα=(1.2)(10-4) CEO，376L一山jT+l，815・GO，8

Furthermore， the value of experimentally corresponds to the theor己Ilじalvalues， apploximately 

91，緒言

「石炭酸ソ{ダ溶液分解棋の化学工学的研究」の一連の研究の中，タ ~Jレ酸ソ{ダ溶液分

解塔として現代l叫に化成工場で使目されている充填塔の諸特性の関係を得るためと，現在まで

使用されている化学吸収の理論l乙石炭酸ソーダ水溶液 炭酸ガス系がいかなる対応を示すか

を迫究する目的でラ各位の実験室的小規模の充填塔で実験を行なった。

実験は既報で得た炭酸ガスー水系で物理吸収を行ない基礎的数値を用いIIつ今回石炭酸ソ
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総括容その結果から，ーダ水溶液一炭酸ガス系で化学吸収を行なってそれらを比較検討した。

量係数lζ及ぼす諸因子(反応温度，溶液濃度，液質量速度など)の関係式を求めるとともに，反

応係数 iζ対する実験値と:Eill~命値とを比較した結果略，満足する一致が得られた。

実験装置および実験条件32. 

また使用した充填塔の種類，特性{直は表-11ζ 使用した装置の概略を図-1に，笑験装置 :

これをガラスサドノレ，硝子綿，金網な示す。塔頂の液分布器はノズノレと開政口の両者を用い，

液分布器流量調節弁，加温槽，どにより均ーに分布する犠K工夫した。液は定水位槽を経て，

を通じて充填塔の頂部で分配され上昇ガスと接触しながら流下，塔底部より排出される。液の

塔内の圧力lζ応じて溢流部を上下し塔下部水面を一定位置(充填排出lとは溢流形式をとり，

層下の距離)に保った。また，充填物は 10mm磁製 Rashigringを用い，これを不規則充填し

た。更にガス供給部(塔底)の静定部として内径O.3cmまたは O.5cm，長さ lOcmの硝子管を

充填塔lζ垂直に保持しその上に Rashigringを充填した。
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吸収液は市販の一級水酸化ナト リウムを蒸溜水l乙溶解し，濃厚溶液をつくり，不純物をi慮、

過除去した後脱炭酸ガス蒸溜水l乙て稀釈した。 乙れに市販の蒸溜石炭酸を当量溶解して調製し

た石炭酸ソ{ダ水溶液を24時間放置して液体試料とした。 吸収ガスは市販炭駿ガスをボ ンべ

からニー ドノレパjレプ， 洗気瓶，流量言十を通した後，同様に洗気瓶， 流量計を通った空気と混合

表-1

Tower Diameter Height Strainer Dry Void Liquid 
D z m 
(m) (m) (m) (%) 

Distributer 
No. 

B， 0.037 0.8 0.1 65.9 nozzle 

B2 0.037 0.8 0.1 65.9 open 

C， 0.024 0.8 0.075 69.8 nozzle 

C2 0.024 0.5 0.075 69.9 nozzle 

C3 0.024 0.3 0.075 70.2 nozzle 

D， 0.0547 0.8 0.035 61.8 open 

D2 0.0547 0.5 0.035 61.3 open 

D3 0.0547 0.3 0.035 60.2 open 

j艇で混合させ， 溶液温度記調温して塔下部に送入し， 塔頂より排出したが，乙の際送入炭酸ガ

スは塔内での吸収量より梢々過剰に送り，乙の過剰分はガス溜lζ付設したガス放出管中に気泡

として放出した。また系内の圧力を大気圧以上lζ保って系外からの空気の混入を防いだ。実験

の操作は， ガス循環を行なわず，先ず液および，ガスの流量を任怠lζ調節し一定時間後lζ定常

状態に達せ しめ，液およびガスの温度，流量，充填塔内の庄力をIftl]定し，両者の分析を行なっ

た。ガス分析方法は Orsat法で，液分析方法は既報り のごと き総合分析法を用いた。

また，実験条件は

ガ ス 流量 23.0-160 kg/m2hr 

液流量 700-20.000 グ

ガス 濃度 約 20%

ガス 温度 17-20
0
C

液濃度 0.1-20%

液祖度 15-700C

で，実験は主として試料溶液中のアjレカリ 濃度，被質量速度，液温度を広範囲に変化させるよ

うにし，ガス流速および入口ガス中の炭酸ガス中の炭酸ガスの濃度は工業的操作条件近い範囲

でほぼ一定に保った。

~ 3. 理論および計算

吸収が化学反応を伴う場合には吸収速度は拡散の他lζ反応速度lζ影響される。多くのj見合

は液相反応で，被吸収成分はまずガス境膜を拡散して液lζ裕解し， 被側では拡散とと もに反応

が起る と思われる。 この場合の吸収速度は次式で与えられる。

(331) 
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N5.=Kt;a.z(.dP)lm 

また物質移動係数については次の関係が成立する。

1/ K6a = 1/ k(}α+l/Hos_kLa 

吉田らめの理論によれば反応係数。は次式で導かれる

( 1 ) 

(2 ) 

ト(7十;)吋fL)+ttぞ (3 ) 

また?八回りの理論によれば 8は次のようになる。

。ニ7/tanh7 

しだた 7=1厄二で長J5:;;/ん

( 4 ) 

(5) 

(4)ラ (5)同式の差があらわれるのは 7く5の範囲である。 いづれにしても，上の両式を導くに

当って次の 3つの仮定が前提となっている。

1) 液本体は居流で炭酸ガスが分子拡散によって移動すること 0

2) 気抜界面の液側炭酸ガス濃度 Gが塔内において一定

3) 塔内の液中苛性ソ{ダ濃度が一定

これらの仮定は

1) Higbi巴の不定常拡散説のからの kLaとSherwoodら5)の求めた kjsが共に拡散係数

の平方根に比例する'j";:実

2) 総括抵抗からガスJ:jij撰抵抗を差引し、たということが液固に純ガスが触れている場合と

同様の条件を立味すると考えること (C乞は溶解度と等しくなる)。

3) 塔内濃度変化が小さい実験事実

などで，以上の仮定が略々是認されると考えてよい。

数値の取扱いについては液ガス分析結呆より生成アノレカリ量を求め，この生成アjレカリ量

が時間的に増加していく線図より吸収速度を求めた。 この吸収速度より， (1)式より K'rJμ を計

算し，この Keat乙対する液流量ヲ濃度，温度などの影響を追究して設計資料となる実験式を

求めた。また一方 K6aと既報6)の物理吸収で求めたんじZと， Fellinger7)の結果よりの値を換

算して用いたガス側境膜係数 k(}aより (2)で 8を算出し，これを 7!こ対して点綴し (4)，(5)式

と比較した。 このとき Tを求める場合の hは藤田の方法8)と吉田一三浦の方法9)によって求

めたものである。 また， kn町， ff0113，μ，PL， DAL'2)は著者らの実験より求め Ho，D(}その

他の物性値は 1，C， Tより引用した。

S 4. 実験結果と考察

実験結1止の一部を去-2，こ示す。
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総括容量係数 K6α 

1) ガス流速・ 図-2のごとく K&a対 C を点綴した結果，温度，濃度により K6αは変化

を受けほぼ次の実験式が得られた。

K6acxGO.73 ( 6) 

厳密に検討すると，濃度が 1kgmoljm3以とになると Kおは濃度，i日度の影響はほとんど

受けなくなるが，濃度の小なる場合には両方の影響が現われた。 また G=200kg/m2.hrより

大きくなると，K6aはGの増加につれて極く僅か減少する傾向も見受けられた。

ζの附近は所謂 Loadingpoint (e相当し，kaa Iこ対する Gの影響を求めた Houston'8)，藤

田14)の実験と一致する。しかして K加に対するんG の影響は本実験のようにガス境膜抵抗が

充分考えられるため，相対的[と K6aはんαと同様 Gの影響を受け，結果として K6aに対し

て G以外の他の因子 (L，Nヲ tなど)が作用をおよぼすものと考えられる。

2) 液流速: 図-3(と K6aとLとの関係を示す。 各線はそれぞれの液濃度， ?)jri，度につい

て(液流量一定における前述のような Kおと Gの関係を求め)， G=60.7 kg/m2.hrにおける

値である。一定温度の場合，各線は大休平行な直線で次の関係式が成り立つ。

K6a=αLO.65 (7 ) 

K!，aがLiと比例ーして増加するのは，液iJrt量がJ曽すと充填物との液屑の厚さが増して苛 i持

(
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表-2
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の各断面において液がガスを吸収し易くなり，とのため，液中の遊離炭酸ガスの濃度匂配が大

10 
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図 3

きくなり，その結果l吸収速度が大となるものである。また液流量の小さい場合lこは上述とは反

対に有効接触面積が減少するためである。

Kらa?と対する液流量の影響については，苛性アノレカリー炭酸ガス系で Tape& DodgeJ2)が

LO.28に比例することや，炭酸アノレカリー炭酸ガス系で Furnas-BellingerJ3) が LO・64 i乙比例する

という報告があるがラこの石炭酸ソ F ダー炭酸ガス系も D・65と後者の系に類似の傾向が得ら

れた。なお直線の傾斜 m は，温度の関数であり， αは温度，液濃度の関数である。 さらに濡

監塔;実験1 の場合と対比すると，K(;arx(Re)LJ田02となり (Rehの指数が大休同じ値をとる乙と

は濡壁土害実験の裏付ーをした ζとにもなる。

3) 反応1];，]度・ 図-4iC 吸収液 ìl~L度の関係を示す。 すなわち，前項の K6arxI;怖の直線の

傾斜 m は，温度のみの関数であり，この lnを温度に対して点綴したもので，次式のような実

段式を得る。

スヌ4
m=ーーア-1.815 (8) 

(335) 
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反応温度の影響はラ 諸研究者叫，15)の苛性

アJレカリ，炭酸アJレカリ溶液の炭酸ガス吸収の

実験で，反応温度 70~800C の間に吸収速度の
。
区、¥

'Q.. 、、
A 
|ヘ
ト、、、
、¥

最大の点があると報告されているが，本反応の

場合は 650C附近に最大点が見出された。

4) 溶液濃度: 前出の実験式の αは温度， m 

試料溶液濃度の関数であるから，実験条件を統 。
ーして αを求めれば図-5のように直線となる。

しかして αは温度の影響は極めて小さいゆ

えラ試料溶液濃度のみの関数として αを求めれ

ば次の関係式を得る。

0.50 J.I '.7. η 一玄五 両 '.6 0.1 0.6 

1/下(I/'KJ 

図-4

α=O.0032Cら0.376 )
 
Q
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(
 

苛性アルカリー炭酸ガス系で， Dodge ら 12) は C~ の増加につれて K6a は減少しラまた八

回ら 16)はC;，の増加につれ変化はほとんど認められないと報告している。しかし本実験の場合
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は矢プトら町の垂直管内気液二相流動の場合と同様，0告の増加とともに Kμ が増加する傾向が

認められた。 t;l~壁培の場合も瓦みは C告に比例して増加し，その増加の影響もほぼ類似してい

る1) しかして Kらαの Cらについて追究すれば，今反応速度定数んIを既知と考えても反応係

数。は Cらに正比例しなければならない。 すなわち，藤田町の理論では r=l瓦~C~ D~~/kL で

表わされるが，r>5であれば，scxlcj，となり，実験と理論の一致が見出される筈である。
5) 実験式の作製: 以上の結果より次の実験式が得られる。

Kらα=(1.2) (10-4) 0主0・316L号L1・8¥5GO，8 (10) 

との式は 士20%の範囲内で良く実験結果と一致する。

なお，本実験の Kおと濡塁走J害実験の KG。との関係を考察してみると，今藤田叫にならい，

L/at.PL対α/αgの線図より充填塔の気液の有効接触両積αを求める。 つぎに本実験より求め

た K加を先に求めた αで除し， これより(応。)calc.を計算しラ ζれと濡壁塔実験の(1口。)01"目を

点緩する図-6のごとく，ほぼ450 の直線となる。特に温度の高い時の数値においてはよく一致

する。この値は G=50kg/m2・hr‘(Re)L>100の場合の数値である。

また，気液の有効接触面積については最近吉田ら 9) によって明らかにされてきたが，その

方法を本実験にあてはめてみると，0会>1kgmol/m" (Re)L=100で始めて ki，aがCらゆに比例

する。との時ια 対 μnO五万Z4を点癒すると直線になり，かっ aet=ια/ι となるが，これ
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を濡壁土停の K6Lと組子守せれば，K6LXaet王寺ια となることが判明しだ。
しかして木反応系において溶液濃度の高い場合の実験は正確な結果を1りることは悶難であ

り，また (ReLも300以下で行なったものであるから明確な結論は何られなかったがう一応定

性的にはよ田らの斑論によく合うように思われる。
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反応係数。

前述のごとくして横軸[乙 γ すなわち at;五IC~D~dk{a をとりヲ縦怖に (3) で表わされる。

をとって点絡すれば図一7のごとくなる。図には苛性ソーダー炭酸ガス系の藤田ら叫の γRa-

shig ring， Dodgeら12)の 1/2"Rashig ringの数値を併載した。 結果は理論式より小さい値が

?つられ，阻度の 111]い場合には藤HJ，Dodgeの値に近いが，温度の低い場合は少し小さい値が得

られた。 このJ去については同じ8に対する Tとγとの比が α/at(と相当するものであるという

考え方ヲおよび児論式lこ対する仮定の影響などによることは明らかで今後の追究が必要であ

る。
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S 5.結言

充填塔による石炭段ソーダ溶液lと対する炭酸ガスの吸収実験を行ないラ総括物質移動係数

P:::X'Jして液質量速度，溶液濃度，反応温度の影響を表わしたつぎの実験式を得た。

K~aニ(1.2)(lO-4).Cら L" 7'+ 1.815 GO.8 

ゴミ!段条件は大体現代の工場操作の範聞で行なったが， i芥径や塔iijについては限定されるた

めラ ζの式をjt[ちに装置設計lこスケーノレアップすることは無理であるが，適当な資料の不足し

ている現在ラ一応の日安として報告した。

又，反応係数。を算出してヲ理論式との検討を加えたの

なお，大引l没収塔の場合の K(;a，sと良く一致したゆえ，この実験結果は装置設計および

工場作業条件の指針を与え得ることを付記する。

(本研究に当り，終始御懇篤な御指導を賜った京大，吉田文武先生，水科篤郎先生l乙厚く感謝の意を表し

ます。また，実験を担当下された，工学士・宮城宏吉，工学土・岡 宏，工学士・我妻孝倹の諸君に感謝致

します0) (昭和 37年4月30日受理)

引用文字

a 気液有効接触面積 [m2/m'] 

at 充現物の全乾燥面積 [m2] 

C!I 吸収中の溶質 Bの濃度 [kεmol/m'] 

DAL 被吸収ガス Aの液中における拡散係数 [m2/hr] 

Do 気栢中における Aの拡散係数 [m'/hr] 

G ガス質量速度 [kg/m2.hr] 

H，ラ庁: 純水および溶液に対するへンリ一定数 [kgmoljm'.atm] 

Koo ガス分圧差基準の総括物質移動係数 [kgmoljm2.hr.atm] 

Koa " 総括容量係数 [kgmol/m'hr.atm] 

koa " 境膜容量係数 [kgmol/m'hr 'atm] 

KOL 液濃度差基準の総括物質移動係数 [m/hr] 

KLa: " 総J舌容量係数 [l/hr] 

是正a " 境膜容量係数 [l/hr] 

kL " 物質移動係数 [m/hr] 

L 液質量速度 [kg/m2.hr] 

NA 被吸収ガス A の実験吸収速度 [kgmol/m2.hr] 

(Re)L: レイノノレズ数 [ー]

T : 絶対温度 [OK] 
z : 充填層高さ [rri] 

口，1n: 実験定数 [-] 

s 反応係数 [-] 

μL 液粘皮 [kg/m.hr] 

P1. 液密度 [kg/m3] 

，印のついたものは化学吸収， ，印のつかないものは物深吸収の場合を表す。
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