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環状路充墳層における固液系物質移動

秋吉 亮・尾本行寛・杉田治八郎

LIQUID PHASE MASS TRANSFER IN PACKED BED OF ANNULUS 

Makoto Akiyoshi， Yukihiro Omoto and 五hachiroSugita 

Abstract 

The effect of the wall of packed tower on mass transfer was studied巴xpenm巴ntlyon dissolution of b巴nzolc

acid sph巴resto wat巴rin packed bed of annulus in the range l.42 < Re < 183 
The results obtained were呂sfollows 

1) Void fraction at any height of packed bed of annulus is larg巴rat the near parts to the wall of packed annulus 

than at the middle of annulus. Near the wall the concentration of the flowing solution wぉ lowbecause of 

high rate of flow and sma!! interfacial area 

2) It was shown from the experimental results that the correlation betweenεjM and Re could巴xplainthis 

dissolution phenomenon better than that between jM and Re. Furthermore， by means of correcting property 

th巴interfeccialarea， the relationship betw巴enεjMandRe could be expressed by single equation， regardless 

of the position in the radius direction of丘nnulus

1.緒 百

充墳層における回液系物質移動は吸着，接触反応，固液抽出，イオン交換など工業的に多く

利用きれている。従来，この物質移動機構の解明を目的に多くの研究が行なわれているが，そ

の際充填塔管壁部に基づく影響を少なくするために，用いる粒子を粒子径の 10倍以上の内径を

有する充填塔に充填することが行なわれている。

本研究では充填層での固液系物質移動におよぽす充填塔管壁部の影響を調べる目的で，環状

路充填層における安息香酸球状物の溶解実験を通じて得られる物質移動係数，物質移動 }M因子

などから，その影響を調べ，溶解に対する既報の実験式と比較検討した。

2.実験方法

2. 1 実験装置

環状路外管としてアクリル樹脂製の内径 8.0cm，長さ 35.0cmの管を用いた。内管には外径

4 . 0， 3. 2， 1. 6 cmの3種の管とし，外管と内管を同軸に垂直にセットして環状路を設け，試料

を充填した。環状路底部には充填物の支持のために多孔板を用い，充填試料の上下には末端効
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果の解消と整流のために，試料とほぼ同径のか、ラス球を

高さ 5cmずつ充填した。

試料として，溶解度が小さい安息香酸を溶融し成型

した球状物を使用した。その直径は約 0.75と1.14cm 

の2種類で，それぞれ 500個，200個充填して実験に供した。

実験装置の概略を図 lに示した。 2基の恒j昆槽を用い，

250Cに保った供給液(水道水を使用)を環状路底部から

送入し，安息香酸球の溶解を行なった。溶解におよほす

管壁の影響の有無を調べるために，環状路に同心円状の

仕切板を挿入して 3あるいは 5に区分し，半径方向の濃

度をそれぞれ測定した。仕切板の位置を図 2に示した。

濃度の測定は試料の充填前後の流路に白金電極を挿入し

て行ない，得られた電導度差から流動液濃度を求めた。

2. 2 実験データーの整理法

2. 2. 1 空間率

充填層内の平均空間率εは次式で表わされる。

三 1 笠:'7['dt 
- ~ 6. S. h (1) 

ここで n:充填粒子数，dp:粒子径， S:層断面積， h:

層高である。

1 Tank 

2 T同rmoregulator

3 Pump 

4 Pαcked annulus 

5 Parti針。nplate 

6 Electrode 

図 1 実験装置図

一一一一一wollof onnulus 一一一一同rtlllon同αt.

(ロ) ( b 1 (， l 

図2 環状路半径方向の区分位置

本研究ではその解析に環状路充填層内の半径方向各位置における空間率を知る必要があるの

てや，さきに環状路充填層内の空間率の分布について木村1)が提出している式を本研究に適用し

た。

すなわち，管壁の影響を受けない部分の空間率1':0は

1-ε。二{(1-，s)(1-W2)}/{(1-1.12 y)2+ Y(1. 62-1. 06 y)-W2(1 + 1. 40Z)2 

+W2Z(2.03+1.65Z)} (2) 

ここで，W= Dd Do， Y=dp/ Do， Z=ゐ/Diである。

また外管の内壁から 0.56dp以内，すなわち外管壁の影響を受けると考えられる部分の空間

率引は

1-ε1ニ1.25(1-ε。)(一子)om
uρ 

xζ 0.56d，ρ (3) 

また内管の外壁から 0.70dp以内，すなわち内管壁の影響を受けると考えられる部分の空間

率 ε2は

(72) 
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1-e2=1川 市)ψ0.378

で表示される。

2. 2. 2 固液接触表面積

x' ::;; 0.70dρ 

充填層単位体積当りの固液接触表面積込は次式で与えられる。

n'J['ds 
Op士一子万一

式(1)，(5)から

6(1-f) 
Gρ 二一一 1一一一一

uρ 
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(4) 

(5) 

(6) 

Eを与えると弘は算出できるので，半径方向各区分内の固液接触表面積はそれぞれ次式から求

めることができる。

一 6(1 ε。)
Opo=ー← .1一一一一

up 

~ 6(1-e1) 
UP1--一一一一一一ー←

up 

6(1一ε2)
Gρ2二一一一一7←一一一

up 

2. 2. 3 物質移動係数

(7) 

(8) 

(9) 

充填層任意層高 dhの物質移動を考えるとき， 1)推進力は粒子を取り囲む流体境膜部分の濃

度勾配である， 2) 国液接触面における流体は飽和の状態にある， 3)定常状態にある，の仮

定のもとで，単位時間当りの物質移動量dNは次式で与えられる。

dN二 kLOp Sdh(cs-c)二 ufSdc (10) 

層入口(添字 1)および層出口(2 )の間で上式を積分して整理すると， C1= 0故

五l二子rf.-1n Cs 
opYl Cs-C2 

(11) 

2. 2. 4 物質移動 JM因子

Chilton-Colburn2
)によると JM因子はつぎのように示される。

jFSisj=土(古)~ (12) 

Williamson3
)は式(12)のScの指数を 2/3と1/2の算術平均 0.58を用いて修正JM因子fんを提

出している。
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j~ = 5; 52.58 =ま(合)0.58

本研究では JM因子，j~因子を用いて実験結果を検討した。

2. 2. 5 その他の数値

レイノルズ、数には粒子基準，空筒速度を用いた

Rp= dPUf P -
μ 

とめを Eで補正した修正レイノルズ数

R~= qp Ufρ 一
εμ 

を使用した。

(13) 

(14) 

(15) 

拡散係数 DはSteinberger4
)の250Cにおける実測値(9.084::1::0.028)X 10-6cm2 /secをWilke

の式5) で温度補正して使用した。粘度，密度は本研究での層内流動液濃度は極めて希薄なので，

純水の数値6) を使用し，安息香酸溶解度は文献値6) を用いた。

3.結果および考察

3. ] 環状路半径方向の濃度と空間率分布

内管として外径1.6cmの管を挿入した場合の半径方向の濃度と空間率の分布の状態を図 3

に示した。管壁近傍における空間率は1.0に漸近し，管壁から中央部に向って進むにつれて

空間率の値は小さくなり，中央部で最小となり，下に凸になることがわかる。

一方濃度分布は空間率の場合とは逆に上に凸となり，環状路中央部で流動液濃度は最大にな

り，中央部から離れるにしたがって低くなり，管壁近傍では非常に低い。これは，空間率に基

因してそれぞれの部分を流れる液量あるいは液体が試料と接触する表面積が異なり，中央部か

1.0 
匹、:13.5
inner pipe 1.6 cm 0.0. 

0.8 

1.0 2.0 
x (cm) 

図3 空間率と濃度分布

芝
{ 

107 

1i:P 
Re (司)

図4 物質移動JM因子におよぼすRe数の影響
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表1 物質移動jM因子と Re数の相関式

平均濃度使用の場合 環状路中央音[5 外管内壁付近 内管外壁付近

1Mニ 2.08(Re)-2/3 jMo=2.80 (Re)←213 jMl=1.25(Re)-2i3 jM2=0.82 (Re)-213 

JM二 2.25(Re)-2/3 jMo=2.80 (Re) 山 jM! =1.28(Ret2!3 JM2二 1.00(Re)-2!3 

jM=2.00 (Re)-213 )MOエ 2.85(Re) -213 jM!=1.23(Ret213 JM2士 0.98(Re)-213 

ら離れるとともに流量が多くなり，かつ菌液接触界面が減少するためと考えられる。挿入する

内管径を 3.2，4.0 cmと変えた場合にも同様の結果であった。

3， 2 物質移動1M悶一子と Re数の関係

内管に外径 4.0cmの管を挿入し，外管内壁，内管外壁の影響を受けやすい部と影響を受けな

い中央部の 3ヶ所における 1M因子と Re数の関係を図 4に示した。図から，それぞ、れの部分で

1Mの値は異なり， 3.1項での濃度の場合と同様に中央部で大きし管壁に近いと小さし特に内

管壁近傍のJM値は小きかった。また塔内平均濃度を用いて算出した 1M~土中央部のそれより小さ

し管壁部より大きかった。外径の異なる内管を用いた場合にも同様の傾向が認められた。得

られた実験式を表 1に示した。

表から，中央部，外管壁でそれぞれはほ同 A の実験式で、表示されることがわかる。これは外

径の異なる内管を挿入しても環状路中央部はもちろん，外管内壁近辺の空間率に変化のないた

めと考えられる。

以上の結果から，

}M oc Re213 (16) 

の関係が得られ， Wilson7
)の得た実験式と比較すると，係数の異なった式が得られた。

3， 3 物質移動係数と流速の関係

式(12)，(16)から

h (ν¥ 3 __ ( dp' Uf ¥ 3 

( -ーiα い王子~) (17) 
Uf ¥Lノ/ ¥ν/  

1O' 

@ 

が得られ，これより

kL.dJ!30仁友y3.D213・ν。 (18)
U 

S 
定
一 -3
...:.. 10 

となる。

そこで粒子径を考慮、した-h.dp2!3の関

係を図 5に示した。図から，次の実験式(19) 

が得られ，ーd土1i)/3に比例することがわか

る。

ma-u 

1-'" 

4 

10一司

10‘ 10干 100

Uf (cmJsec ) 

kc dJI3ニ 9.0X 10-4
， Uf (19) 

図5 h・rfij3とめの関係、
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5. 4 Sh数と Re数， Sc数の相関式

JM因子と Re数との相関とともによく試

みられる Sh数と Re数， Sc数との相聞を 103 

調べた。式 (16) から

S h oc S~/3. R~/3 (20) 

五二u、

10' L，; 
10" 10' 10' 

Re (-) 

が得られ，この式からSh数は Re数の 1/3

乗に比例することが示唆されるが，このこ

とを実験から確かめるために図 6に Sh数

とRe数をプロットすると，挿入する内管

径，充填粒子径によらず， 次の式が得ら

れ，本実験から Sh数が Re数の 1/3乗に

比例することが確かめられた。 図 6 Sh数と Re数との関係

Shニ 20m/3 (21) 

同じように

Sh=2. OS~/3. R~/3 (22) 

3. 5 他の整理法との比較

3. 5. 1 Williamson3
)の整理法

溶解実験の結果をよく整理できるとした Williamsonの修正JM因子と修正 Re数を用いて，整

理し得られた実験式を表 2に示す。

表2 修正}M因子と修正Re数との相関式

平均濃度使用の場合 環状路中央部 外管内壁付近 内管外壁付近

jM二1.95(R~)-066 ji40二 3.10(R~)-O 日 1ふ =1. 05(R~) 一 0.66 jん2=0.68(R~)-O.66 

jん=2.10(R~)-O 師 jんo二 3.00(R~) 附 jムニ1.22(R~)-O.66 j:W2=0.90 (R~)-O.66 

}Mこ 145(R~)-O 出 JMO二 3.00(R~) 一 0 回 j:W， =096(R~) ー0 同 fiダ2=0.84(R~)-O.66 

5. 5. 2 Wilson7
)の整理法

同様に溶解実験の結果を空間率を用いてJM因子を補正した Wilsonの整理法を用い，Re数と

相関した結果:を表 3に示す。

表3 ε}MとRe数との相関式

平均濃度使用の場合! 環状路中央部 | 外管内壁付近 内管外壁付近

EりjM=ベ0.95(Rιe一 2日3 ε f川M削G二 11口1(ぽRιe)仰 |μεlj川肌=Ofi“6(Rιe一2川 3 ε2j附ニ寸0.4幻7(ぽRιe)円2釘/

E向jM=二 1.00(Re)-21' εjMG=110(Re)Mlcjmニ 0.70(Re)日 |ρj的 =0臼 (Re)-213

['}M二 o86 (Re)日 |εoj刷二 110(Re)日 |εljMl=0.70(Re)-213I e2jM2二 0.64(Re)日

以上 2つの整理法で溶解実験の結果の整理を試みたところ，内管径の異なった管を挿入しで

も環状路中央部，外管内壁部はそれぞれ同ーの実験式で表示することができる。 Wilsonの方法

(76) 
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で整理した中央部の実験式は Wilsonの実験式εjM=  1. 09Re -2/3とよい一致を示した。しかし依

然として管壁の影響が認められ，半径方向各位置で得られる実験式を一本化することができな

かった。しかしながら Wilsonの整理法はこれまでの整理法.JM因子 Re数.JM因子-Re数の

場合よりそれぞれの式が近似し，各区分を同ーの実験式で整理する方法としてかなりよい整理

法と考えられる。

3. 6 ifpの補正

3.5項で Wilsonの整理法はかなりよい結果を与えることがわかったが，まだ依然として管

壁の影響が残り，得られた式の係数から判断すると管壁部でのそれは小さし物質移動量の少

ないことを意味し，これを補正するために用いたゐの値は実際には更に小さいのではないかと

考えられる。

そこで管壁の有無に関係なし表 3の実験式を 1つで表示するために Wilsonが溶解実験で

得た実験式と同ーの式で表示できた中央部を基準にしてゐを外管内壁と内管外壁部で補正する

係数を表 4に示した。これらの係数をゐに乗じて用いると，環状部の半径方向位置に関係なし

町長二1.10Re-
2/3 (23) 

の唯 1本の実験式を得る。
表4 ゐに対する補正係数

ゐは充填層の空間率を補正する
内管径 平均濃度使用の場合 外管内壁付近 内管外壁付近

意味をもつが，表 4に示した補正
4.0 cm 0.86 0.60 0.42 

係数は更に管壁の有無による固液 3.2 cm 0.91 0.64 0.53 

接触表面積の減少することを意味 1.6 cm 0.78 0.64 0.58 

していると考えられる。この値が

小さいほど管壁の影響が大きいことを示し本実験では内管壁の影響が大きいことがいえる。

4.結 日

充填層における固液系物質移動に関して管壁部の物質移動に与える影響を調べるために，環

状路充填層を利用して，球状安息香酸を水て、溶解する実験を Reニ1.42-183の範囲で行ない，

次の結果を得た。

1 )環状路充填層の空間率は管壁近傍で大きく，中央部は小さい。そのために管壁近傍では中

央部に比し，流量が大きし固液接触表面積が小さし濃度は低い。

2) jM因子 Re数の相関で得た実験式は環状路半径方向位置で係数の異なった式が得られ，

JM因子を εで補正したεJMとRe数の相関では JM因子 Re数の場合より係数が接近する。係数

の違いは空間率の他に，管壁部での空間率だけで補正しきれない因子があり，空間率から算出

した固液接触表面積を更に補正した値で整理し全部を l本の式で相関させることができた。

(昭和 55年 5月24日受理)
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ap:単位体積当りの固j夜接触表面

積 (cm-1
)

向。:環状路中央部単位体積当りの

固液接触表面積 (cm-1
) 

apl :環状路外管内壁付近単位体積

当りの固液接触表面積(cm-1
)

d同:環状路内管外壁付近単位体積

当りの固液接触表面積(cm-1
)

c:流体液濃度 (g/cm') 

Cs :安息香酸飽和濃度 (g/cm') 

Cl :送入液濃度 (g/cm') 

C2 :流動液濃度 (g/cm') 

Do:外管内径 (cm) 

秋吉 亮・尾本行寛・杉田治八郎

使用記号

D:拡散係数 (cm2/sec) 

φ:粒子径 (cm) 

h'充填層高 (cm) 

JM:物質移動 JM悶子 (-) 

jMO:環状路中央部の JM因子(-)

JM1 :外管内壁付近の }M因子(-)

}M2:内管外壁付近の }M因子(ー)

j，v':修正物質移動}M因子 (ー)

kL:物質移動係数 (cm/sec) 

n:充填粒子数 (-) 

N:単位時間当りの物質移動量

(g/cm2・5巴c)

Re レイノルズ数 (-) 

5:層断面積 (cm2
) 

Sc:シュミソト数 (-) 

Sh:シャーウソド数 (-) 

St': 1妻正スタントン数 (-) 

Uf:液流速 (cm/sec) 

x'外管内壁からの距離 (cm) 

x':内管外壁からの距離 (cm) 

E:充填層平均空間率 (ー)

EO • 環状路中央部の空間率 (-) 

21 外管内壁付近の空間率 (ー)

ε2 内管外壁付近の空間率 (ー)

μ:液粘度 (g/cm.sec) 

ρ:密度 (g/cm') 

Di:内管外径 (cm) R~ 修正レイノルズ数 (-) ν:動粘度 (cm2/sec) 
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