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第 1 章 
 

序論 

 

 

 

1.1 背景 

石油精製プラント[1]，気泡塔反応装置[2]，排水処理[3]，深層曝気システム[4]など，

種々のエネルギー・環境関連工業機器では，気泡内ガス成分が周囲の液相中に溶解す

る物質移動現象が利用されている．一例として，図図図図 1.1に示すダム湖の深層曝気シス

テム[4]を挙げる．圧縮した空気を貯水池底面近傍に吹き込み，管内に気泡流を形成す

る．圧縮空気の管内上昇に伴い気泡内の酸素（O2）の溶解と，管内上昇流が生じる．

この気液間物質移動及び気泡流による貯水池内の流れの形成により貯水池底部の溶

存 O2濃度が高められ，貯水池の水質悪化を防ぐことができる．これら物質移動を伴 

 

 

Air

Diffuser pipe

 図図図図 1.1 深層曝気システム[4] 



 

 

 

 

2 第 1 章 序論 
 

う気液二相流を利用した工業機器の設計に際して，機器内の流動特性の把握が不可欠

となる．例えば，気泡塔の装置特性は塔内流動に強く依存するため，装置の設計，ス

ケールアップ，操業条件の最適化，安全性の向上等には流動の把握が必要である[5]．

流動特性は，気泡の物質移動による気泡径，気泡形状，気泡上昇速度等の変化が大き

く依存する．また，工業的に利用される液相には何らかの不純物が含まれることが多

い．したがって，気泡の物質移動を利用した工業機器の設計や性能の向上には，液相

内の汚染物質が気泡の物質移動に及ぼす影響を把握しておくことも重要である． 

汚染された気泡に関する研究には界面活性剤がよく用いられている．界面活性剤は，

湿潤，乳化，起泡・消泡，洗浄，殺菌などの様々な作用・機能を持つため，工業的に

も広く利用されている[6]．液相に界面活性剤を添加すると，気泡界面に界面活性剤が

吸着し界面張力が低下する．界面活性剤が気泡界面に吸着することを，流体工学・化

学工学では界面が汚染されるという．吸着した界面活性剤は気泡の上昇に伴い気泡後

端部へ移流する．このため，界面張力勾配が生じマランゴニ力が作用する[7]．界面活

性剤を含む液相中を上昇する気泡は，マランゴニ力により気泡界面の流動が阻害され，

上昇速度が低下する[8]．高木ら[9]は，3種類の界面活性剤を用いて実験及び数値計算

を実施し，無限静止液中を上昇する汚染系単一気泡の上昇速度について調べている．

彼らは，気泡界面での界面活性剤濃度分布により気泡周りの流れ場が大きく変化する

ことを確認し，気泡の上昇速度は界面活性剤の吸着・脱離特性により大きく影響を受

けると指摘している．また，界面活性剤が気泡に吸着すると，物質移動が抑制される

ことが知られている[10]．このため，液相汚染の影響が無視できない環境における気

液間の物質移動を予測するには，界面活性剤が気泡の物質移動に及ぼす影響を把握し

ておくことが重要となる． 

工業機器内には，鉛直円管内を流れる気泡からの物質移動が多く見受けられる．し

たがって，管内気泡の物質移動に関するモデルを整備しておくこともまた機器の設計

上重要である．管壁は気泡の上昇速度や形状に影響を及ぼすことが知られている[11]．

管壁の影響を考慮する際，直径比λ（= 気泡径 d/管内径 D）が重要な因子となる．鉛

直円管内気泡は，λの値によって球形，楕円形，揺動形，冠球形，砲弾形（テイラー

気泡）などの様々な形状を呈する（図図図図 1.2 [12]）．Cliftら[11]によると，λ < 0.125の管

内単一気泡の上昇速度は管壁の影響を受けず，無限静止液中単一気泡の上昇速度と同

じになる．λが 0.125以上かつある値λ*以下では，気泡の上昇速度はλに依存する．λ > 

λ*では，気泡はテイラー気泡となり，上昇速度はλに依存しない．Hayashi & Tomiyama 

[13]は，界面活性剤の輸送及び吸着・脱離を考慮した界面追跡法を提案し，2 種類の

界面活性剤により汚染されたテイラー気泡の上昇速度について調べている．彼らは，

気泡界面の界面活性剤濃度分布は吸着・脱離特性に依存し，上昇速度に影響を及ぼす

と指摘している． 

気泡の物質移動を利用した工業機器の安全性の高い設計や性能の向上を実現する 
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 図図図図 1.2 鉛直円管内における代表的な気泡形状[12] 

 

 

ためには，管内を流動する汚染系気泡の物質移動を精度良く評価する必要がある．こ

れらの工業機器の多くは多気泡系であるが，多気泡の物質移動は気泡同士の干渉[14]

の影響を受けるため非常に複雑となる．このため，まずは単一気泡の物質移動を理解

する必要がある．また，種々の工業機器では気泡が長時間かけて溶解する現象が見受

けられる．例えば，湖沼の曝気システム[4]では気泡発生装置が最深部に設置されるた

め，気泡は長時間かけて水中を上昇し溶解する．このような気泡の長時間溶解過程で

は，気泡は溶解とともに形状が変化し，やがて気泡内のガス成分比が周囲の液相中の

ガス成分比と等しくなり平衡状態に達する．このため，管内汚染系気泡の長時間溶解

過程も高精度に評価する必要がある． 
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1.2 単一気泡の物質移動 

単一気泡の物質移動には，気泡径，気泡形状，気泡上昇速度，気液各相の物性，液

相汚れ，流路壁面などの様々な影響因子がある．このため，これらの因子が単一気泡

の物質移動に及ぼす影響を調べた研究が数多く報告されている[11]．単一気泡の物質

移動の評価には，物質移動係数 kL 及び次式で定義されるシャーウッド数 Sh が用いら

れる． 

L

L

D

dk
Sh =  (1.1) 

ここで，DL は拡散係数である．kL は次式で与えられる． 

t

n

CCA
k

LSB

L
d

d

)(

11

−
−=  (1.2) 

ここで，AB は気泡界面積，CS は気泡界面におけるガス濃度，CL は液相中のガス濃度，

n は気泡内ガスの物質量，t は時間である．気液界面の形状が複雑な場合，気泡界面積

を高精度に測定することは困難であるため，AB は気泡の球体積等価直径 d を用いて評

価（AB = πd
2
）する場合が多い[12,15]． 

気泡からの物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を考慮した kL 及び Sh の相関式の多

くは，無限静止液中単一気泡を対象として提案されている[16−20]．界面活性剤により

汚染された球形気泡はマランゴニ力により界面流動が阻害され，無限静止液中の十分

に汚染された系であれば kL は固体球の値まで低下する[7]．Frössling [16]は，界面流動

のない球形流体粒子に対して次の Sh 相関式を提案している． 

312160 //
ScRe.Sh =  (1.3) 

ここで，気泡レイノルズ数 Re とシュミット数 Sc は次式で定義される． 

L

BdV
Re

ν
=  (1.4) 

L

L

D
Sc

ν
=  (1.5) 

ここで，VB は気泡の終端上昇速度，νL は液相の動粘性係数である．式(1.3)は，十分に

汚染された球形気泡の物質移動の評価によく用いられる． 

界面活性剤が気泡の物質移動に及ぼす影響は，液相中の界面活性剤濃度上昇に伴い
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大きくなる[10]．Alves ら[18]は，気泡界面の界面活性剤が吸着した面積割合が気泡か

らの物質移動量に寄与すると考え，d < 4 mm の汚染系気泡の物質移動に対する次のモ

デルを提案した． 

cap

FC

LcapB

C

LBL AkAAkAk +−= )(  (1.6) 

ここで，Acap は界面活性剤が吸着した部分の気泡界面積，k
C 

L は清浄系気泡の物質移動

係数，k
FC

L は十分に汚染された気泡の物質移動係数である．k
FC

L の評価には式(1.3)を用い

ている．また，k
C 

L の評価には次の Boussinesq のモデル[21]を用いている． 

212 /PeSh
π

=  (1.7) 

)( ScRe
D

dV
Pe

L

B ==  (1.8) 

ここで，Pe はペクレ数である．Acap の時間変化は次式で表される． 

)(
d

d
21

cap

/

k

cap
AAda

t

A
−= −

 (1.9) 

ak は実験定数であり，液相の界面活性剤の濃度や吸着・脱離速度から決定される． 

Sardeing ら[20]は，陽イオン性，陰イオン性，非イオン性界面活性剤を用いて実験

を行ない，d = 1−7 mm の無限静止液中気泡の kL を測定している．図図図図 1.3 に彼らの測定

結果を示す．ここで，Se は次式で定義される界面活性剤の気泡界面被覆率である． 

m

eq
Se

Γ

Γ
=  (1.10) 

ここで， Γeq は吸着・脱離過程が平衡状態に達した静的な界面での界面活性剤濃度，

Γm は気泡界面での界面活性剤の飽和濃度である．Se は液相の界面活性剤濃度及び界

面活性剤の吸着・脱離特性に依存する．Se = 0 のとき気泡に界面活性剤は吸着してお

らず，Se = 1 のとき気泡は界面全体が界面活性剤に覆われる（図図図図 1.4）．図図図図 1.3 に示す

ように，kL は Se 増加とともに低下している．彼らは，d > 3.5 mm の中程度に汚染さ

れた気泡に対する次の kL モデルを提案した． 

FC

L

C

LL SekkSek +−= )1(  (1.11) 



 

 

 

 

6 第 1 章 序論 
 

0 2 4 6 8
0

1

2

3

4

5

k
L
 [
m

/s
]

 Water (Se = 0)

Anionic
 Se = 0.4
 Se = 0.6
 Se = 0.8
 Se = 1.0

Cationic
 Se = 1.0

Nonionic
 Se = 1.0

(× 10
–4

)

d [mm]

Water
Anionic

Cationic

Nonionic

d [mm]
 図図図図 1.3    種々の界面活性剤水溶液中気泡の物質移動係数[20] 

 

Se = 0 0 < Se < 1 Se = 1

kL = kL
C kL < kL < kL

C FC kL = kL
FC

Bubble

Contaminated area

 図図図図 1.4    界面活性剤の気泡界面被覆率と物質移動係数の関係[20] 

 

 

一方，Se = 1における kLは d > 3.5 mmにおいて界面活性剤の種類により異なっている．

彼らは，十分に汚染された気泡の kL は界面活性剤の吸着・脱離特性に依存すると指摘

し，式(1.11)中の k
FC

L の評価に次の実験式を用いている． 

rigid

L

.FC

L kK.k 083707441 −=  (1.12) 
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ここで，K は界面活性剤の吸着係数，

rigid

Lk は式(1.3)より得られる固体球の物質移動係

数である．気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を考慮する際，界面活性剤の吸

着・脱離特性が重要な因子となる． 

界面活性剤が気泡の運動・物質移動に及ぼす影響を調べた既存の研究[8−10,13,20]

では，界面活性剤としてトリトン X-100，1-ペンタノール，ラウリル硫酸ナトリウム

がよく用いられている[22]．界面活性剤は，水に溶解した際に電離してイオンになる

イオン性界面活性剤とイオンにならない非イオン性界面活性剤に大別され，ラウリル

硫酸ナトリウムは前者，トリトン X-100 及び 1-ペンタノールは後者に分類される．ま

た，液相中のイオンは気泡の溶解度に影響を及ぼすことが報告されている[2]．トリト

ン X-100 は，ある濃度（臨界ミセル濃度 CMC）に達するとミセルを形成し液相物性

に大きく影響を及ぼす．他方で，1-ペンタノール等のアルコール類には CMC が存在

せず，高濃度域においてもミセルを形成しない．また，アルコールを構成する炭素鎖

長によって吸着・脱離特性が異なる[23]．このため，界面活性剤の吸着・脱離特性が

気泡の物質移動に及ぼす影響を調べるため，アルコール水溶液中気泡の物質移動に関

する研究が報告されている[10,24,25]．Raymond & Zieminski [24]は，無限静止液中を

上昇する球形及び楕円形単一二酸化炭素（CO2）気泡を対象として，アルコールの炭

素鎖長と濃度が kL 及び抗力係数 CDに及ぼす影響を調べている．彼らは，kLはアルコ

ール濃度上昇及び炭素鎖長の増加とともに低下し，kL と CD は比例関係にあると指摘

している．Koide ら[10]は，1-ヘキサノール，1-ヘプタノール，1-オクタノールにより

汚染された気泡の kL を測定し，アルコールによる kL の低下は炭素鎖長増加とともに

大きくなると報告している．これらのアルコール水溶液中気泡の物質移動に関する研

究[10,24]では，kL はアルコール濃度上昇とともに低下しているが，下限値には到達し

ていない．このため，kL はアルコール濃度に依存し気泡は十分には汚染されていない

といえる．したがって，気泡の物質移動に及ぼすアルコールの吸着・脱離特性の影響

は十分に理解できていない． 

以上の汚染系気泡に関する研究は，無限静止液中気泡を対象としている．図図図図 1.2 に

示したように，管内気泡はλにより様々な形状が見受けられる．Clift ら[11]は，λ < 0.5

において管壁は物質移動に影響を及ぼさないと報告している．管壁が気泡の物質移動

に及ぼす影響は，主に清浄系気泡を対象に調べられている[12,15,26−29]．Filla ら[26]

は，テイラー気泡の物質移動を実験的に調べ，次の相関式を提案している． 

1/2

0.8

 5.1* D
B Pe

D

L
Sh 








=  (1.13) 

ここで，Sh*は修正シャーウッド数，PeDはペクレ数であり，次式で定義される． 
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DD

Ak
*Sh

L

BL=  (1.14) 

L

B
D

D

DV
Pe =  (1.15) 

ここで，LB はテイラー気泡長さである．Kastens ら[29]は，種々の管径の矩形管及び円

管を用いて単一テイラー気泡の物質移動について調べ，テイラー気泡の VB と kL にア

ナロジーが存在すると指摘している．彼らはテイラー気泡のフルード数相関式[30,31]

を参考に次のシャーウッド数相関式を提案している． 

50

0.052

520

)1(

21
290 









+
−=

D

.

DD
Eo

.
EoSh  (1.16) 

ここで，ShD及び EoDは管径を代表長さとするシャーウッド数及びエトベス数であり，

次式で定義される． 

L

hL
D

D

Dk
Sh =  (1.17) 

σ

ρ∆
=

2

h
D

gD
Eo  (1.18) 
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 図図図図 1.5    管内清浄系単一テイラー気泡のシャーウッド数[29] 
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ここで，Dh は水力等価直径，∆ρは気液密度差，g は重力加速度，σは界面張力である．

式(1.16)と彼らの測定結果を図図図図 1.5 に示す．本式は 4.1 < EoD < 84.7 のテイラー気泡の

ShDを良好に整理できている．細田ら[12,15]は，管壁が清浄系単一 CO2 気泡の物質移

動に及ぼす影響を 3 種類の管直径（D = 12.5, 18.2, 25.0 mm）の鉛直円管を用いて調べ

ている．彼らは，管径の違いが清浄系気泡の kL に影響を及ぼすことを指摘し，λを含

んだ次の水-CO2 系気泡用 Sh 相関式を提案した． 

21)( /PefSh λ=  (1.19) 









<λ<+λ−λ

<λ<+λ+λ
π=λ

810.61for062690490

0.610.18for)01400021(
2

)(
2

2

....

...
f  (1.20) 
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 図図図図 1.6    管内清浄系単一気泡の長時間溶解過程（D = 12.5 mm）[12] 
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彼らは，下降流中気泡の長時間溶解実験を実施し，式(1.19)を用いて予測した 3 種類

の鉛直円管内における清浄系単一 CO2 気泡の気泡径変化と比較している（図図図図 1.6）．本

式は，水中の窒素（N2）及び O2 の気泡内への放散を考慮することで管内清浄系単一

CO2 気泡の長時間溶解過程を良好に予測できている． 

阿部ら[32,33]は，D = 25.0 mm の鉛直円管内を上昇する清浄系及びトリトン X-100

により十分に汚染された単一 CO2 気泡の kL を測定し，実験データベースに基づき次

の相関式を得ている． 
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 図図図図 1.7    鉛直管内気液二相気泡流の実験及び数値予測[32] 
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





×
=

− bubblesedcontaminat-fullyfor10674

bubblescleanfor0.150

315514

218020

/.

/.

ScRe.

ScRe
Sh  (1.21) 

阿部[32]は，物質移動を伴う鉛直円管内気液二相気泡流実験を行ない，上式を用いて

予測した流動状態，管断面平均ボイド率，管半径方向ボイド率分布，気泡径分布と比

較している．計算には気泡追跡法[34]を用いている．図図図図 1.7 に，鉛直円管内気泡流の

撮影画像と予測した流動状態を示す．ここで，ReL は液相レイノルズ数，JG は入口気

相体積流束である．各画像の中央部が図上部に示す鉛直方向高さである．彼は，液相

中の N2 及び O2 の放散を考慮することで，計算結果は実験結果と良好に一致すること

を確認している．このように，単一気泡の物質移動相関式を多気泡系に適用した例が

見受けられる[32,35]．しかしながら，式(1.21)の他の管径における適用性は検証され

ていない． 

以上のように，無限静止液中単一気泡に比べ管内単一気泡の物質移動に及ぼす界面

活性剤の影響を調べた研究例は少ない．汚染系気泡の Sh を評価する際，既存の研究

の多くは清浄系気泡及び十分に汚染された気泡の物質移動モデルを用い，幅広い汚染

程度の気泡の Sh を評価している[18,20]．したがって，管内汚染系気泡の Sh の評価の

ためには，まずは清浄系及び十分に汚染された気泡の Sh を精度良く評価する必要が

ある．管内の清浄系気泡に関しては多くの実験的研究が行なわれており，物質移動相

関式が提案されている[15,26−29]．阿部ら[32,33]の管内汚染系気泡の物質移動に関す

る研究では，D = 25.0 mm の鉛直管内汚染系気泡を対象としているため，管径が汚染

系気泡の物質移動に及ぼす影響は調べられていない．また，気泡の物質移動に及ぼす

界面活性剤の影響を考慮する際，界面活性剤の吸着・脱離特性が重要な因子となる．

Raymond & Zieminski [24]と Koide ら[10]の研究では，十分には汚染された系は扱われ

ていない．したがって，種々の界面活性剤により十分に汚染された幅広いλの気泡を

対象としたデータベースは見受けられず，現状では管内にみられる様々な形状の汚染

系気泡の物質移動を評価できる Sh 相関式はない． 

1.3 本研究の目的 

管内を流動する汚染系気泡の物質移動を理解することは，種々のエネルギー・環境

関連工業機器の合理的設計及び性能・安全性向上に重要となる．しかしながら，汚染

系気泡の物質移動に関する既存の研究の多くは，無限静止液中気泡を対象としており，

工業的に広く利用されている鉛直管内を流動する汚染系気泡の物質移動に関する研

究は少なく，知見が不足している．そこで本研究では，鉛直円管内の様々な形状を有

する単一 CO2 気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を調べ，気泡溶解を予測可能
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な Sh 相関式を構築する． 

まず，3 種類の鉛直円管内を上昇する単一汚染系 CO2 気泡の溶解実験を施し，Sh デ

ータベースを構築する．管内径は 12.5, 18.2, 25.0 mm とし，幅広いλにおける気泡溶解

を測定する．界面活性剤にはミセルを形成するトリトン X-100 及びミセルを形成しな

いアルコール類を用い，界面活性剤の吸着・脱離特性が気泡の物質移動に及ぼす影響

を調べる．また，気泡に吸着した界面活性剤の分布と物質移動の関係を検討するため，

界面追跡法を用いてテイラー気泡界面の界面活性剤濃度分布を予測する． 

取得した実験データベースに基づき，Sh 相関式を構築する．次に，本式を用いて気

泡の長時間溶解過程を予測し，実験との比較を通じて長時間気泡溶解過程に対する適

用性を検証する．また，三次元 one-way 気泡追跡法による鉛直円管内気液二相気泡流

の数値予測を実施し，界面活性剤が物質移動を伴う気泡流に及ぼす影響を考察する． 

1.4 本論文の構成 

本論文は 5 章より構成される．各章の概要を以下にまとめる． 

第 1章では，本研究の背景及び汚染系気泡の物質移動に関する従来の研究を述べた．

その上で，工業的に広く利用されている管内気泡を対象とした物質移動に及ぼす界面

活性剤の影響を調べた研究例は少なく知見が不足していることを示したのち，本研究

の目的及び方法を述べた． 

第 2 章では，管径の異なる 3 種類の鉛直円管を用いて管内静止液中単一 CO2 気泡の

物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を調べる．トリトン X-100 により汚染された気泡

の溶解実験を実施し，kL を測定する．様々な濃度の界面活性剤水溶液を用い，汚染程

度が物質移動に及ぼす影響を調べる．また，気泡に吸着した界面活性剤の分布と kL

の関係を検討するため，界面追跡法を用いてテイラー気泡界面の界面活性剤濃度分布

を予測する． 

第 3 章では，前章と同様の実験装置を用いてアルコール水溶液中気泡の溶解実験を

行なう．4 種類の直鎖飽和アルコール（1-ペンタノール，1-ヘプタノール，1-オクタノ

ール，1-デカノール）により十分に汚染された気泡の kL を測定し，界面活性剤の吸着・

脱離特性が物質移動に及ぼす影響を調べる． 

第 4 章では，第 2 章及び第 3 章で得た汚染系気泡の実験データベースに基づき Sh

相関式を構築する．また，下降流中に停滞させた汚染系気泡の長時間溶解過程を測定

し，構築した相関式を用いて計算した気泡径の時間変化との比較を通じて本式の長時

間気泡溶解過程に対する適用性を検証する．さらに，本式を用いて三次元 one-way 気
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泡追跡法による鉛直円管内気液二相気泡流の数値予測を実施し，界面活性剤が物質移

動を伴う気泡流に及ぼす影響を考察する． 

第 5 章では本論文の結論を述べる． 
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鉛直円管内単一気泡の物質移動に及ぼす

界面活性剤の影響 

 

 

 

2.1 緒言 

工業的に利用される液相には界面活性剤等の汚染物質が含まれることが多い[1,2]．

液相に界面活性剤を添加すると，気泡に界面活性剤が吸着し界面張力が低下する．吸

着した界面活性剤は，界面上の流れによって気泡後端側へ移流する．このため，界面

張力の勾配が生じマランゴニ力が作用する．界面活性剤を含む液相中を上昇する気泡

は，マランゴニ力により界面の流動が阻害され[3]，上昇速度が低下する[4]ことが知

られている．また，気泡に界面活性剤が吸着すると物質移動は著しく抑制される[5]．

したがって，界面活性剤が気泡の物質移動に及ぼす影響を把握しておくことは，液相

汚染の影響が無視できない環境における気泡-液相間物質移動の予測において重要で

ある．気泡からの物質移動に及ぼす界面活性剤の影響は，主に無限静止液中気泡を対

象に調べられている[5−8]．しかしながら，工業上利用されることが多い管内を流動す

る気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を調べた研究は非常に少なく，幅広い直

径比λ（= 気泡径 d/管内径 D）の汚染系気泡を対象とした実験データベースは見受け

られない[9]．このため，現状では界面活性剤が管内気泡の物質移動に及ぼす影響に関

する知見はほとんどない． 

本章では，3種類の鉛直円管を用いて管内を上昇する単一気泡の物質移動に及ぼす

界面活性剤の影響を調べる．水に界面活性剤（トリトン X-100）を添加し，管内静止

液中を上昇する二酸化炭素（CO2）気泡の溶解実験を実施し，様々な形状を有する管

内汚染系気泡の物質移動係数 kLのデータベースを構築する．kLは dの時間変化より算

出する．そこで，まず dの測定方法及び kLの算出方法を示す．次に，様々な濃度の界

面活性剤水溶液を用い，汚染程度が物質移動に及ぼす影響を調べ，十分に汚染された

系における kLを測定する．さらに，気泡に吸着した界面活性剤の気泡界面分布と kL
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の関係を検討するため，界面追跡法を用いてテイラー気泡界面の界面活性剤濃度分布

を予測する． 

2.2 実験装置及び測定方法 

2.2.1 実験装置及び実験方法 

実験装置の概略を図図図図 2.1に示す．実験装置は下部タンク，試験部，上部タンク，貯

水タンク，ポンプ（イワキ，MD-30R）から構成されている．試験部はフッ化エチレ

ンプロピレン（FEP）樹脂製の鉛直円管とし，D = 12.5, 18.2, 25.0 mmの 3種類の円管

を用いた．試験部はアクリル製ダクト内に挿入し，間に水を満たした．水の屈折率

（1.333）と FEPの屈折率（1.338）はほぼ等しいため，光の屈折による歪みを低減し

た気泡画像を取得できる．空調で室温を一定にし，また円管とアクリル製ダクトの間

に満たした水の温度を低温循環恒温水槽（ラウダ社，アルファ RA8：温度測定精度

±0.05 
o
C）を用いて一定に保つことで試験部内の溶液温度 Tを 25±1.0 

o
Cに保った．温

度はデジタル温度計（佐藤計量器，SK-1250MC：温度測定精度±0.4 
o
C）を用いて測定

した．デジタル温度計は測定前に低音循環恒温水槽を用いて校正した．界面活性剤に

はトリトン X-100（和光純薬工業，168-11805）を用いた．純水製造装置（Millipore, Elix 

3.0）で精製した純水に界面活性剤を添加し十分に攪拌した．本実験に用いた界面活性

剤の吸着・脱離特性は 2.2.4 項で述べる． 

CO2（住友精化株式会社：純度 99.9 vol.%）は，ボンベからシリンジ（HAMILTON, 

1.0, 5.0 ml; TERUMO, 10 ml）を用いて採取し，下部タンクに注入した．注入した CO2

は下部タンク内に設置した半球形カップに一度溜め，カップを回転させることで単一

気泡として試験部に投入した．実験毎の試験部内液相中 CO2濃度を一定に保つため，

CO2を試験部に投入する前にポンプを用いて装置内の液相を循環した． 

管内静止液中を上昇する気泡を 2 台の高速度ビデオカメラ（Integrated Design Tool, 

M3）を用いて互いに直交する二方向から撮影した．上部タンク水面から撮影開始位

置までの距離 Lは 1900 mmとした．試験部断面を図図図図 2.2に示す．側方光源により気泡

界面で生じる反射・散乱光を低減させるため，光源には赤色・緑色の LED（ROHM, 

SLI-580UT3F; NICHIA, NSPG510AS）を用い，それぞれのカメラの前面に対向する LED

の光の波長のみを通す光学フィルタ（株式会社ケンコー，MCPO1, MCR1）を取り付

けた．撮影条件はフレームレート 250 frame/s，露光時間 1 ms とし，解像度は 

0.04−0.05 mm/pixel とした．カメラと LED を z 軸ステージアクチュエータ（SUS, 

SA-S6AM）に取り付けて管内を上昇する気泡を追跡しながら撮影を行なった．追跡区

間は 0 ≤ z ≤ 500 mmとし，アクチュエータは気泡の上昇速度と同程度の一定速度で動 
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作するように設定した．4 台のアクチュエータはリレー回路で制御されており，アク

チュエータのスイッチが入ると同時に作動する．撮影開始位置の上流（下方）にファ

イバセンサ（OMRON, E32-T16WR）を設置し，気泡がセンサ部を通過するとアクチ

ュエータにスタート信号が入るようにした．気泡がセンサ部を通過してから撮影範囲

に入るまでには時間差があるため，センサとアクチュエータのリレー回路の間にタイ

マー（Panasonic, ATL5111）を設けて気泡が撮影範囲内に入った時点でアクチュエータ

が動き出すように設定した． 

2.2.2 気泡径及び上昇速度測定方法 

静止液中を上昇する鉛直円管内単一気泡の気泡径及び気泡上昇速度の算出方法を

以下に述べる．細田ら[10,11]は，鉛直円管内を上昇する様々な形状の気泡に対して，

二方向からの気泡撮影画像に画像処理[12]を施し球体積等価直径 d 及び気泡上昇速度

算 VBを算出した．本研究では，彼らの手法を用いて対象とする気泡径範囲の d 及び

VBを算出する．画像処理は以下の手順で行なう． 

 

(1) 2 台の高速度ビデオカメラを用いて，互いに直交する二方向から気泡の正面及び

側面画像をステレオ撮影する（図図図図 2.3(a)）． 

(2) 撮影画像を二値化し，気泡と背景に分離する（図図図図 2.3(b)）． 

(3) 気泡の水平断面形状は楕円形と仮定する．ここで，楕円板の長径と短径の長さは，

各々の気泡画像より得られる水平方向の長さ（図図図図 2.3(c)中の LRi, LGi）とする．ま

た，楕円板の厚さδeは気泡画像の 1 pixelの長さとする． 

(4) 鉛直方向に楕円板を積層して気泡形状を再構成する（図図図図 2.3(d)）． 

 

気泡体積ΘB及び dは次式で求められる． 

∑ 






 δπ
=

π
=Θ

=

N

i

eGiRi
B

LLd

1

3
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 (2.1) 

ここで，Nは鉛直方向に積層する円板の総数である． 

管内を上昇する単一空気泡を測定し，本画像処理手法の妥当性を検証した．清浄系

空気泡（D = 25.0, 12.5 mm）及び汚染系空気泡（D = 25.0 mm）の気泡径の時間変化及

び撮影画像を図図図図 2.4, 2.5に示す．それぞれ初期気泡径 dinは 5.8 mmとした．図中τは撮

影開始時刻を 0 sとした時間，白丸は二方向から撮影した画像に本処理手法を施し算

出した気泡径，三角及び四角は各々一方向画像から算出した気泡径，実線は真値であ 
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Front Side Front Side

LRi

LGi

i

δe

i

Elliptic disc

(a)元画像 (b)二値化画像

(c) 気泡の水平断面形状 (d)気泡形状の再構成
 図図図図 2.3 撮影画像の処理方法 

 

 

る．一方向画像から気泡径を算出する場合，気泡の水平断面の形状を円と仮定した．

二方向画像から算出した気泡径は，一方向画像から算出した気泡径よりも精度が良い．

汚染系気泡は形状変化が小さく，気泡界面の界面張力波が抑制されるため，清浄系気

泡に比べ気泡径算出精度は高い（図図図図 2.4(b)）．また，管径が小さくなると気泡の横方向

の運動が抑制されるため，一方向画像から算出した気泡径でもばらつきが小さい 

（図図図図 2.5）． 

図図図図 2.6に，管内静止液中を上昇する CO2気泡の鉛直方向座標 zBの時間変化を例示す

る．テイラー気泡の zBは気泡先頭座標とした．小気泡では気泡の形状変化が大きいた

め，気泡重心座標を zBとした．小気泡の重心座標は次式で求められる． 

i

N

i

eGiRi
B z

LL
z

d
∑ 







 δπ
=

π

=1

3
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 (2.2) 

ここで，ziは i 番目の楕円板の鉛直方向重心位置（円板の中心）である．zBの時間変

化より最小二乗法を用いて線形補間式を求め，傾きを VBとした． 

本実験で測定した dの範囲は 5 ≤ d ≤ 25 mmであり，D = 12.5, 18.2, 25.0 mmにおける
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(b) 汚染系 図図図図 2.4 空気泡の気泡径時間変化（D = 25.0 mm） 
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 図図図図 2.5 空気泡の気泡径時間変化（D = 12.5 mm） 
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 図図図図 2.6 気泡鉛直座標位置の時間変化（din = 8.3 mm） 
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λの範囲はそれぞれ 0.41−1.7, 0.35−1.4, 0.22−0.92である．本実験で測定した VBの範囲

は 0.09 ≤ VB ≤ 0.22 m/sである．d, zB, VBの 95 %信頼水準での不確かさは各々±2.1 %, 

±0.027 %, ±0.20 %である． 

2.2.3 物質移動係数算出方法 

気泡径の時間変化から物質移動係数を求める方法を以下に述べる．ここで，液相中

溶存ガスの気泡内への輸送量は，撮影時間が短いため少量であるので無視する． 

単一 CO2気泡の物質量 nの時間変化率は，次式で与えられる． 

)(
d

d 2

LSL CCkd
t

n
−π−=  (2.3) 

ここで，t は時間，CSは気泡界面における CO2濃度，CLは液相中の CO2濃度である．

CLは CSに比べて非常に小さいため無視できると仮定する．CSはヘンリーの法則によ

り次式で与えられる． 

H
CC

C
PX

S

S

H2O+
=  (2.4) 

ここで，P は気泡内圧，X は気相内モル分率，CH2O は水のモル濃度（55.4 kmol/m
3
, 

298 K, 101.3 kPa），Hはヘンリー定数である．上式より，CSは次式で与えられる． 

PXH

PXC
CS

−
= H2O  (2.5) 

ここで，X は気泡体積と気泡内ガス濃度の関係式[13,14]より算出した（付録 A.1）．P

は次式で表せる． 

d
zLgPzP Latm

σ
+−ρ+=

4
)()(  (2.6) 

ここで，Patmは大気圧，ρLは液相密度，gは重力加速度，σは界面張力である．右辺第

3 項は，第 1, 2 項に比べて非常に小さいため無視する． 

)()( zLgPzP Latm −ρ+=  (2.7) 
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式(2.5)を式(2.3)に代入すると，次式を得る． 

t

n

PXC

PXH

d
kL

d

d1

H2O

2

−

π
−=  (2.8) 

CO2が理想気体の状態方程式（PXπd
3
/6 = nRT）に従うと仮定すると，物質量の時間変

化は次式で表せる． 

t

dXP

RTt

n

d

)d(

6d

d 3π
=  (2.9) 

ここで，Rは一般ガス定数である．式(2.9)を式(2.8)に代入すると，次式を得る． 

1212H2O

2

1212

3

111

3

2221212

)(6

))((

XPCdttRT

dXPdXPXPH
kL

−

−−
=  (2.10) 

ここで，添字 1, 2, 12はそれぞれ撮影開始時の時間 t1，撮影終了時の時間 t2，中間地点

での時間 t12（= (t1 + t2)/2）を意味する．図図図図 2.7に，管内静止溶液中を上昇する CO2気

泡の気泡径時間変化（din = 8.3 mm, D = 12.5 mm）の一例を示す．気泡径変化はほぼ直

線的であるため，最小二乗法を用いて線形補間し，気泡径 d1，d2を補間式より算出し 
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 図図図図 2.7 気泡径時間変化（din = 8.3 mm, D = 12.5 mm） 
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 表表表表 2.1 水の物性値（298 K, 101.3 kPa）[15] 

ρL [kg/m
3
] νL [m

2
/s] σ [N/m] 

998 8.84×10
−7

 0.072 

 表表表表 2.2 水に対する CO2の物性値（298 K, 101.3 kPa）[15,16] 

H [GPa] CS [mol/m
3
] CL [mol/m

3
] DL [m

2
/s] Sc 

0.166 34 0.011 1.9×10
−9

 470 

た．また，d12 = (d1 + d2)/2とした．圧力 P1, P2, P12は各時刻における zBを式(2.7)に代

入して算出した．測定した kLよりシャーウッド数 Shを算出する． 

L

L

D

dk
Sh =  (2.11) 

ここで，DLは拡散係数である．kL算出に用いた水及び水に対する CO2の物性値[15,16]

を表表表表 2.1, 2.2に示す．ここで，νLは動粘性係数，Scは次式で定義されるシュミット数

である． 

L

L

D
Sc

ν
=  (2.12) 

2.2.4 界面活性剤の吸着・脱離特性 

界面活性剤は，水に溶解した際に電離してイオンになるイオン性界面活性剤とイオ

ンにならない非イオン性界面活性剤に大別される．トリトン X-100は代表的な非イオ

ン性界面活性剤であり，既存の汚染系気泡に関する研究[4,17]によく用いられている．

液相内の界面活性剤濃度が臨界ミセル濃度（CMC）に達すると，ミセルが形成され液

相物性に大きく影響を及ぼす．トリトン X-100は界面への吸着能が高く脱離能が低い

特性を有するため，液相の密度や粘度及び溶解度が変化しない程度の少ない添加量で

も十分に界面活性効果を得ることができる． 

トリトン X-100の吸着・脱離特性[18]を表表表表 2.3に示す．ここで，kadは吸着速度係数，

kde は脱離速度係数，Γm は気泡界面での界面活性剤の飽和濃度である．本実験では，

気泡が十分に汚染される界面活性剤濃度 Csolを調べるため，Csol = 0.5−20 mmol/m
3
と

した．本 Csolにおける界面活性剤の質量濃度は付録 A.2に示す．Sardeingら[8]は，界

面活性剤の吸着・脱離特性を Langmuir モデル[19]に基づき以下のように評価している． 



 

 

 

 

26 第 2 章 鉛直円管内単一気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響 
 

 表表表表 2.3 トリトン X-100 の吸着・脱離特性[18] 

kad [m
3
/( mol⋅s)] kde [1/s] Γm [mol/m

2
] 

50 0.033 2.9×10
−6
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 図図図図 2.8 空気-トリトン X-100 水溶液系の界面張力 

 

 

Γ−Γ−Γ= demsolad kCkj )(  (2.13) 

ここで，j は気泡界面への界面活性剤のモル流束である．界面活性剤の気泡界面にお

ける静的な吸着・脱離平衡濃度Γeqは，式(2.13)において j = 0とおくことで得られる． 
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また，界面被覆率 Seは次式で定義される． 
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1+
=

Γ

Γ
=

La

La
Se

m

eq
 (2.15) 

ここで，La（= kadCsol/kde）はラングミュア数であり，本実験条件における La の範囲

は 0.76 < La < 30 である．したがって，高 Csol において界面活性剤は吸着が脱離に比

べて支配的となる． 

Csol = 0.5, 1.0, 10 mmol/m
3
における界面張力σを図図図図 2.8 に示す．図中の実線は次の

Gibbs の吸着等温式[19]に基づく理論値である． 

)1ln( LaRT mC +Γ−σ=σ  (2.16) 

ここで，σC は清浄な界面における界面張力（σC = 0.072 N/m，T = 25 
o
C）である．測

定結果は理論値と概ね一致している．トリトン X-100 の CMC は 230 mmol/m
3
である

[18]ことから，本実験における Csol は CMC に比べ十分に低いといえる．σの測定方法

は付録 A.3 に示す． 

2.3 鉛直円管内汚染系単一気泡の物質移動 

2.3.1 界面活性剤濃度の影響 

図図図図 2.9 に，様々な Se における Sh を示す（d = 7 mm, D = 12.5 mm）．楕円形気泡の Sh

（kL）は，Se < 0.8 において Se 増加とともに単調に減少している．しかしながら， 

Se > 0.8 において Sh（kL）は Se（Csol）に依存せず同程度となっている．したがって，

本 Se（Csol）範囲において気泡は十分に汚染され，Csol は物質移動に影響を及ぼさな 

い． 

各 Se における気泡レイノルズ数 Re を図図図図 2.10 に示す．ここで，Re は次式で定義さ

れる． 

L

BdV
eR

ν
=  (2.17) 

Re は Se 増加に伴い単調に減少しており，物質移動に影響がない範囲においても Se

に依存している．これは，この d の範囲においてσが気泡運動に及ぼす影響が大きく，

σ低下に伴い VB が低下するためである[20,21]．また，本実験系における Sc は 470 

（>> 1）であることから，気泡周囲の濃度境界層は速度境界層に比べて非常に薄くな

る．したがって，本系において Csol 増加による VB の変化が kL に及ぼす影響は小さい．

このため，VB が Csol 増加に伴い低下する Csol範囲においても kL は一定となり，本 Csol 
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 図図図図 2.9 様々な界面被覆率におけるシャーウッド数（d = 7 mm, D = 12.5 mm） 
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 図図図図 2.10 様々な界面被覆率における気泡レイノルズ数（d = 7 mm, D = 12.5 mm） 
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範囲において気泡は十分に汚染されているといえる．以降では，気泡が十分に汚染さ

れる Csol = 10 mmol/m
3
における測定結果について述べる．なお，中程度に汚染された

気泡の Sh の評価方法は付録 A.4 で検討する． 

2.3.2 気泡形状及び上昇速度 

図図図図 2.11 に，管内の清浄系及び汚染系気泡の撮影画像を例示する．本実験におけるλ

の範囲（0.2 < λ < 1.7）において，楕円形，揺動形，冠球形，砲弾形のテイラー気泡等

の様々な気泡形状が確認された．λが小さい楕円形気泡（図図図図 2.11(a)）は，管内を揺動

しながら上昇し，気泡形状及び気泡の横方向重心位置は時間とともに変動する．清浄

系気泡は，気泡界面に界面張力波が形成されている．一方，汚染系気泡は界面活性剤

により形状変化が抑制され，界面張力波が減衰している[22]．界面活性剤の気泡界面

への吸着による形状変化及び界面張力波の抑制効果は，Csol 増加とともに大きくなる

ことが確認された．気泡が冠球形（図図図図 2.11(b)）になると，管壁の存在により揺動が抑

えられ，気泡は管軸に沿って上昇している．界面張力波は，楕円形気泡と同様に汚染

系気泡では界面活性剤により抑制されている．λが十分に大きくなると，テイラー気

泡となる（図図図図 2.11(c)）．清浄系テイラー気泡では，底部で生じた界面張力波が気泡上

方へ伝播し，側面で減衰している[23]．汚染系テイラー気泡では気泡側面及び底部の

界面張力波が著しく抑制されている．細田ら[10,24]は，気泡底部の界面張力波はテイ

ラー気泡全体の物質移動にほとんど影響を及ぼさないことを報告している． 

D = 12.5, 25.0 mm における清浄系及び汚染系気泡の VB を図図図図 2.12, 2.13 に示す．図中

の dT は気泡が楕円形状からテイラー気泡へ遷移し始める気泡径であり，網掛領域はそ

の遷移域を示す．dT は管径に依存し，管径が大きくなるに伴い直径比λT（= dT/D）は

小さくなる（λT = 0.74 (D = 12.5 mm), 0.67 (18.2 mm), 0.55 (25.0 mm)）．また，遷移域

の範囲は管径ごとに異なる． 

楕円形-揺動形気泡の VB はλ増加に伴い低下し，気泡がテイラー気泡になるとλに依

らずほぼ一定速度となる．汚染系気泡の VB は，λ < 0.55 において清浄系気泡に比べ低

下している．これは，気泡界面にマランゴニ力が作用するためである[3]．一方， 

0.55 < λ < λT において界面活性剤の影響は小さくなり，汚染系気泡の VB は清浄系気泡

と同程度となる．このλ範囲では，無限静止液中において慣性力が支配的になり，界

面張力が VB に及ぼす影響が小さくなる．このため，汚染系気泡と清浄系気泡の VB は

同程度となったと考えられる．気泡は遷移域において冠球形となり，形状が大きく変

動しながら上昇する．この領域において，界面活性剤が VB に及ぼす影響は再び大き

くなり，汚染系気泡の VB は清浄系気泡と異なる．気泡がテイラー気泡になると，清

浄系気泡，汚染系気泡ともに VB は同程度となる．なお，付録 A.5 に示すように 
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(c)テイラー気泡（ D = 12.5 mm, λ = 1.6 ）

(b)冠球形気泡（ D = 18.2 mm, λ = 0.70 ）(a)楕円形気泡（ D = 25.0 mm, λ = 0.24 ）
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 図図図図 2.11 管内清浄系及び汚染系気泡の代表的形状 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 2.12 清浄系及び汚染系楕円形気泡の上昇速度 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 2.13 清浄系及び汚染系テイラー気泡の上昇速度 
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D = 18.2 mm においても同様の結果が得られた． 

2.3.3 物質移動係数 

D = 12.5, 25.0 mm における清浄系及び汚染系楕円形気泡の kL を図図図図 2.14 に示す．楕

円形気泡は管径が大きくなると横方向の運動が大きくなるため，D 増加とともに測定

値のばらつきが大きくなる．清浄系気泡の kL はλ増加に伴い低下している．界面活性

剤は楕円形気泡の物質移動に大きく影響を及ぼしており，汚染系気泡の kL は清浄系気

泡に比べて著しく低下している．また，汚染系気泡の kL はλに依らずほぼ一定である．

D = 18.2 mm においても同様の結果が得られた（付録 A.5）． 

図図図図 2.15 に，清浄系及び汚染系テイラー気泡の kL（D = 12.5, 25.0 mm）を示す．界面

活性剤はテイラー気泡の物質移動に対しても影響を及ぼし，汚染系テイラー気泡の kL

は低下している．しかし，汚染系テイラー気泡の kL はλ増加とともに高くなり，高λ

範囲（λ > 1.5, D = 12.5 mm）において清浄系気泡の kL と同程度となっている．この要

因は次節で考察する．付録 A.5 に示すように，D = 18.2 mm においても汚染系テイラ

ー気泡の kL はλ増加とともに増加した． 

2.4 テイラー気泡界面の界面活性剤濃度分布 

2.4.1 界面活性剤の輸送及び吸着・脱離を考慮した界面追跡法 

2.3.3 項で述べたように，汚染系テイラー気泡の kL はλ増加に伴い清浄系気泡の値に

近づき，D = 12.5 mm においてλが十分に大きくなると界面活性剤は物質移動にほとん

ど影響を及ぼさなくなる．Hayashi & Tomiyama [25]は，界面活性剤の輸送及び吸着・

脱離を考慮した界面追跡法を提案し，汚染系テイラー気泡の上昇速度を調べている．

彼らの計算手法は気液間の物質輸送系を考慮していないが，気泡界面の界面活性剤濃

度分布を予測できる．そこで，本手法を用いてテイラー気泡界面の界面活性剤濃度分

布を予測し，物質移動との関係を調べる．彼らの計算手法を以下に述べる． 

2.4.1.1 基礎方程式 
 

一流体近似に基づく連続の式及びニュートン流体に対する運動方程式は，各々次式

で与えられる． 

0=⋅∇ V  (2.18) 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 2.14 清浄系及び汚染系楕円形気泡の物質移動係数 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 2.15 清浄系及び汚染系テイラー気泡の物質移動係数 
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δσ∇+σκ
ρ

++∇+∇µ⋅∇+−∇
ρ

=∇⋅+
∂

∂
)(

1
)])(([

1
S

P
t

ngVVVV
V T  (2.19) 

ここで，V は速度， ρは密度，P は圧力，µは粘性係数，g は重力加速度，κは界面曲

率，nは界面に対する単位法線ベクトル，∇S（= ∇−nn⋅∇）は面勾配演算子，δはデル

タ関数であり，上付添字 Tは転置を意味する． 

また，連続相と界面における界面活性剤濃度の輸送方程式は，次式で与えられる． 

solCsol

sol CDC
t

C
∇⋅∇=∇⋅+

∂

∂
V  (2.20) 

)(
intCSSSSS

CDD
t

∇⋅−Γ∇⋅∇=Γ⋅∇+
∂

Γ∂
nV  (2.21) 

ここで，Γは界面での界面活性剤濃度，VSは界面における接線方向速度，DC，DSは各々

界面活性剤の連続相と界面での拡散係数である．−n⋅(DC∇C|int)は，吸着・脱離による

連続相と界面間のモル流速 jであり，Langmuirモデル（式(2.13)）[19]で評価する． 

界面は次のレベルセット方程式[26]を解いて追跡する． 

0=φ∇⋅+
∂

φ∂
V

t
 (2.22) 

ここで，φはレベルセット関数と呼ばれる符号付距離関数であり，界面はφ = 0の等値

面として記述される． 

2.4.1.2 連続の式及び運動方程式の解法 
 

式(2.19)から圧力勾配及び界面張力ベクトルの法線方向成分を除き，部分段階法を

用いて時間について離散化する． 

n

S
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t 




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
σδ∇+ρ+∇+∇µ⋅∇

ρ
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1n1 * ++ ∇
ρ

∆
−= P

tn
VV  (2.24) 

ここで，V*は連続の式を満たさない中間速度である．上付添字 nは時間ステップを表
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す．式(2.23)中の移流項には CIP（Cubic Interpolated Propagation）法[27]，粘性項には

二次精度中心差分法を用いる．密度及び粘度は次式で与えられる． 

)()( φρ−ρ+ρ=ρ
ε

H
DCD

 (2.25) 

)()( φµ−µ+µ=µ
ε

H
DCD

 (2.26) 

ここで，下付添字 C, Dは各々連続相及び分散相を表す．Hε(φ)は平滑化ヘビサイド関

数であり，次式で与えられる． 
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ここで，εは界面厚さを表すパラメータである．界面張力の接線方向成分には CSF

（Continum Surface Force）モデル[28]を用いる． 
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ここで，δε(φ)は平滑化デルタ関数であり，次式で与えられる． 
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式(2.24)の両辺の発散をとり，次のポアソン方程式を得る． 

*1n
V⋅∇=∇

ρ

∆
⋅∇ +P

t
 (2.30) 

連続相側と分散相側の圧力の間には界面張力分の跳躍が生じる．この圧力の跳躍を

考慮して，圧力勾配を評価するためにゴースト流体法[29]を用いる．1 次元の場合，i

番目と i+1 番目のセルの間に界面が存在すると仮定すると，セル表面 i+1/2 における

圧力勾配項は次式で表される． 
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ここで，ρ∗ = ρDψ + ρC(1 − ψ), ψ = |φi|/(|φi| + |φi+1|), κ = −∇⋅∇φ/|∇φ|である．式(2.30)を，式

(2.31)を考慮して SOR法を用いて解き，得られたP
 n+1
を式(2.24)に代入することでV

 n+1

が得られる． 

2.4.1.3 レベルセット法 
 

φは，距離関数としての性質|∇φ| = 1を有する．しかし，移流に伴いこの性質が損な

われる．そこで，次の再初期化方程式[30]を解くことによってこの性質を再現する． 

]1)[(sign ||
t

φ∇−φ=
∂

φ∂

’

 (2.32) 

ここで，t’は再初期化を進行する擬似的な時間，sign は符号関数である．界面及び濃

度の移流と時間発展には，各々5次精度WENO（Weighted Essentially Non-Oscillatory）

法及び 3次精度 Runge-Kutta法[31]を用いる．sign関数は次式で与えられる． 

22
)(sign

l+φ

φ
=φ  (2.33) 

ここで，lはセル幅である．式(2.32)の離散化にもWENO法及び Runge-Kutta法を用い

る．再初期化により分散相の体積にわずかな誤差が生じる．体積を保持するため，次

式を用いてφを修正する． 
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 (2.34) 

ここで，φn+1
は式(2.32)を解く前のレベルセット関数，Θはセル体積であり，Σは全セ

ルの和を意味する． 

2.4.1.4 界面活性剤濃度の輸送方程式の解法 
 

式(2.13)は式(2.20)を解く際の界面における境界条件である．Muradoglu & Tryggvason

の方法[32]を用いて，近似的にこの境界条件を考慮する．式(2.20)を次のように変形す

~ 
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る． 

’jCDC
t

C
solCsol

sol +∇⋅∇=∇⋅+
∂

∂
V  (2.35) 

ここで，j’は次式で与えられる． 

)(φδ−= jj’  (2.36) 

式(2.35)を WENO法及び Runge-Kutta法を用いて解く．分散相側の界面活性剤濃度は

ゼロである．このため，界面近傍で拡散項を評価すると，擬の流束が生じる．そこで，

境界条件として n⋅∇C = 0を採用することにより，拡散項を解く際の分散相側への拡散

を予防する．この境界条件は，次式を解いて分散相内部の Csolを擬似的に与えれば満

足できる[33]． 

solC
t

C
∇⋅φ=

∂

∂
n)(sign

’

 (2.37) 

上式を ENO（Essentially Non-Oscillatory）法及び Runge-Kutta法を用いて解く[34]． 

界面上のみに定義された∇SΓをオイラー格子上で直接評価することはできない．そ

こで，式(2.21)をオイラー格子において解ける形に変換する必要がある．式(2.21)を 

VS = V – VN，∇S = ∇ −nn⋅∇，n = ∇φ/|∇φ|，κ = −∇⋅nを用いて変形すると次式を得る[35]． 
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上式をオイラー格子において解くためには，移流項に含まれる∇SΓを何らかの方法で

評価しなければならない．∇SΓ = ∇Γ − nn⋅∇ Γより，nn⋅∇ΓがゼロとなるようにΓを界面

近傍のセルに分布させれば，通常の差分法で∇Γを評価できる．そこで，次式を解い

て各相内に nn⋅∇ = 0となるΓの分布を作る[36]． 

0)(sign =Γ∇⋅φ+
∂

Γ∂
n

’t
 (2.39) 

式(2.38)をWENO法及び Runge-Kutta法を用いて解き，上式を ENO法及び Runge-Kutta

法を用いて解く． 

σのΓ依存性は次式を用いて評価する[19]． 
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2.4.2 計算手法の妥当性検証 

2.4.2.1 計算条件及び体系 
 

2.4.1項に述べた計算手法を用いて，D = 12.5 mm, Csol = 10 mmol/m
3
におけるテイラ

ー気泡界面の界面活性剤（トリトン X-100）濃度分布を数値予測する．DC は 
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 図図図図 2.16 鉛直円管内単一汚染系気泡用計算体系 



 

 

 

 

2.4 テイラー気泡界面の界面活性剤濃度分布    41 
 

Measured

Center line

Predicted

d [mm]

λ
12

0.95
15
1.2

20
1.6

 図図図図 2.17 汚染系気泡の形状と数値予測結果の比較 
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 図図図図 2.18 汚染系気泡の上昇速度と数値予測結果の比較 
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3.0×10
−10

 m
2
/sとし[37]，DC = DSと仮定した[38]．kad，kde，Γmは，それぞれ表表表表 2.3に

示した値を用いた． 

図図図図 2.16に計算体系を示す．座標系には二次元円柱座標系を用い，r方向及び z方向

に各々6.25 mm（= D/2），62.5 mm（= 5D）の領域で計算した．計算領域左側境界には

軸対称条件を課した．計算領域上端から液相を速度 Vinで一様流入させ，右側境界に

は Vinで下方へ動く移動壁条件を課した．計算領域下端は自由流出とした．初期気泡

形状は 2つの半球と円柱で構成した．半球部分の半径 rBは，液膜厚さが測定値と同程

度になるように設定した．円柱部長さ lBは次式で求められる． 
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r
lr

d π
+π=

π
 (2.41) 

r方向のセル数を 96とし，z方向のセル数を r方向と空間分解能が等しくなるよう 960

とした．時間刻み幅は 0.01 msとした．本計算体系で t = 2 sまで計算した場合，パー

ソナルコンピュータ（CPU: Core i7, Memory: 4 GHz）を使用して約 30時間を要した． 

2.4.2.2 計算結果と実験結果の比較 
 

図図図図 2.17に，本計算手法を用いて予測した汚染系気泡の形状を実験結果と比較する．

計算により得られた気泡形状は，実験と良好に一致しており，d = 12, 15 mmの気泡側

部に見られる重力波を予測できている． 

VBの実験結果と計算結果の比較を図図図図 2.18に示す．テイラー気泡の VBは dに依らず

一定である（d > 14 mm）．本手法により，界面活性剤水溶液中気泡の VBを良好に予

測できている． 

2.4.3 気泡界面の界面活性剤濃度分布と物質移動 

本手法を用いて計算した気泡界面の界面活性剤濃度Γ/Γm 及び界面張力σ/σC の分布

を図図図図 2.19に示す．気泡先端部に吸着した界面活性剤は，界面上の流動によって気泡底

部へ移流される．このため，気泡先端においてΓ/Γmは最小値となり，底部で最大とな

る．λ = 0.95では，気泡底部から側面にかけて界面活性剤が吸着している．界面活性

剤が吸着し汚染された領域では，清浄な領域に比べ物質移動量が減少することが考え

られる．気泡界面の清浄な領域が気泡全界面に占める割合は，λが大きくなるに伴い

高くなり，λ = 1.6では気泡底部のみに界面活性剤が吸着している．すなわち，λの大

きいテイラー気泡では，界面活性剤の効果は気泡底部のみに作用し，気泡上部はほぼ 
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 図図図図 2.19 テイラー気泡界面の界面活性剤濃度（左）及び界面張力（右）の分布 

 

 

清浄となると考えられる．また，テイラー気泡全体の物質移動に占める気泡底部での

物質移動の寄与は小さいことが報告されている[10,24]．このため，λ増加に伴い汚染

系テイラー気泡の物質移動量は増加し，kLが清浄系気泡と同程度の値まで増加したも

のと考えられる．このようなΓ分布になるのは，次式で定義される八田数 Ha（界面活

性剤の移流速度に対する吸着速度の比）が小さいためと考えられる． 

B

solad

V

dCk
Ha =  (2.42) 

本実験条件（トリトン X-100, Csol = 10 mmol/m
3
）における Haのオーダは O(10

−1
)であ

り，気泡界面において界面活性剤の移流が吸着に比べ支配的となる．Ha がテイラー

気泡の物質移動に及ぼす影響は，次章で検討する． 

D = 25.0 mmにおいてもλ増加に伴い kLが増加しているが，清浄系気泡と同程度の

値には達していない（図図図図 2.15）．本実験での dの測定範囲では，D = 25.0 mmにおい
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てλの最大値は 0.92 となる．また，図図図図 2.19 に示したように，D = 12.5 mm において 

λ = 0.95, 1.2では界面活性剤が気泡底部から側面にかけて吸着しており，kLは清浄系

気泡の値に達していない（図図図図 2.15）．このため，D = 25.0 mmにおけるλ範囲では界面

活性剤が気泡側面まで吸着し，kLは清浄系気泡の値までには増加しなかったと考えら

れる． 

2.5 結言 

本章では，鉛直円管内静止液中単一気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を実

験的に調べるため，管内を上昇する汚染系単一二酸化炭素気泡の溶解実験を実施した．

界面活性剤にはトリトン X-100を用いた．気泡の撮影画像に画像処理を施し，気泡径

dの時間変化から物質移動係数 kLを算出した．3種類の鉛直円管（管内径D = 12.5, 18.2, 

25.0 mm）を用いて幅広い直径比λ（= 気泡径 d/D）（0.22 < λ < 1.7）に対する十分に汚

染された気泡の kLデータベースを構築した．また，界面追跡法を用いてテイラー気泡

界面における界面活性剤濃度分布を予測し，物質移動との関係を調べた．得られた知

見を以下に示す． 

 

(1) 鉛直円管内汚染系楕円形気泡の kLは，界面活性剤濃度 Csolの増加に伴い低下し，

気泡が十分に汚染されると Csolに依らず一定の値となる．一方，λの小さい楕円

形気泡の上昇速度 VBは，界面張力の低下により kLが一定値となる Csol領域にお

いても Csol増加とともに低下する．なお，本実験系はシュミット数 Scが 1より

も十分に大きいため（Sc = 470），気泡周囲の濃度境界層は速度境界層に比べて

非常に薄くなる．したがって，Csol増加による VBの変化が kLに及ぼす影響は小

さい． 

 

(2) 汚染系テイラー気泡の kL は，清浄系気泡に比べ低下する．しかし，λの増加と

ともに kLが上昇し，高λ範囲において清浄系気泡の kLと同程度となる． 

 

(3) 八田数（界面活性剤の移流速度に対する吸着速度の比）が小さい場合，テイラ

ー気泡底部に界面活性剤が蓄積し気泡上部はほぼ清浄となる．気泡径が大きく

なるとこの清浄な領域が気泡界面全体に占める割合が大きくなり，汚染系でも

清浄系と同程度の kLとなる． 
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第 3 章 
 

鉛直円管内単一気泡の物質移動に及ぼす

アルコールの影響 

 

 

 

3.1 緒言 

気泡の運動・物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を考慮する際，界面活性剤の吸

着・脱離特性が重要な因子となる．界面活性剤が気泡の運動・物質移動に及ぼす影響

を調べた既存の研究[1−7]では，界面活性剤としてトリトン X-100，1-ペンタノール，

ラウリル硫酸ナトリウムがよく用いられている[8]．水に溶解した際に電離してイオン

になるラウリル硫酸ナトリウムは，気泡の溶解度に影響を及ぼす可能性がある[9]．ト

リトン X-100 及び 1-ペンタノールは非イオン性界面活性剤である．トリトン X-100

は，臨界ミセル濃度（CMC）に達するとミセルを形成する．1-ペンタノール等のアル

コール類が気泡界面に吸着すると界面張力が低下し，界面活性効果が得られる．アル

コール類には CMC が存在せず，高濃度領域においてもミセルを形成しない．また，

アルコールを構成する炭素鎖長によって吸着・脱離特性が異なる[10]．このため，界

面活性剤の吸着・脱離特性が気泡の運動・物質移動に及ぼす影響を調べるため，アル

コール水溶液中気泡を対象とした研究が幾つか報告されている[1,2,7]． 

Hayashi & Tomiyama [7]は，界面活性剤の吸着・脱離特性がテイラー気泡の上昇速度

に及ぼす影響について調べている．彼らは，界面活性剤の輸送及び吸着・脱離を考慮

した界面追跡法を用いてトリトンX-100及び1-ペンタノールにより汚染されたテイラ

ー気泡の数値計算を実施し，気泡界面の界面活性剤分布は界面活性剤の移流速度に対

する吸着速度の比である八田数 Ha に強く依存すると指摘している．Ha は次式で定義

される． 

B

solad

V

dCk
Ha =  (3.1) 
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ここで，kad は界面活性剤の吸着速度係数，Csol は界面活性剤濃度，d は気泡径，VB は

気泡上昇速度である．Raymond & Zieminski [1]と Koide ら[2]は，無限静止液中を上昇

する単一二酸化炭素（CO2）気泡を対象として，アルコールの炭素鎖長と濃度が物質

移動に及ぼす影響を調べている．彼らは，物質移動係数 kL は Csol とともに低下し，そ

の低下割合はアルコールの炭素鎖長に依存することを指摘している．しかしながら，

彼らのアルコール水溶液中気泡の物質移動に関する研究[1,2]では，十分に汚染された

系（kL が下限値に到達する条件）は扱われていない．したがって，気泡の物質移動に

及ぼすアルコールの吸着・脱離特性の影響は十分に理解できていない． 

本章では，4 種類のアルコール（1-ペンタノール，1-ヘプタノール，1-オクタノール，

1-デカノール）を用い，界面活性剤の吸着・脱離特性が管内単一気泡の物質移動に及

ぼす影響を調べる．2.2 節に示した実験装置を用いてアルコール水溶液中気泡の溶解

実験を実施し，kL のデータベースを構築する．また，2.4 節に示した界面追跡法[7]に

よりテイラー気泡界面のアルコール濃度分布を予測し，Ha がテイラー気泡の物質移

動に及ぼす影響を調べる． 

3.2 実験条件 

2.2 節に示した実験装置及び測定方法を用いて管内アルコール水溶液中単一気泡の

d，VB，kL を測定する． 

試験部は，管内径 D = 12.5, 18.2, 25.0 mm のフッ化エチレンプロピレン樹脂性の円

管とした．気相は CO2（純度 99.9 vol.%）とし，界面活性剤として 4 種類の直鎖飽和

アルコール（1-ペンタノール，1-ヘプタノール，1-オクタノール，1-デカノール；和

光純薬工業，013-03656，086-00206，156-00136，048-24925）を用いた．純水製造装

置で精製した純水にアルコールを添加し十分に攪拌した．各アルコールの吸着・脱離

特性[11−13]を表表表表 3.1 に示す．ここで，kde は脱離速度係数，Γm は気泡界面での界面活

性剤の飽和濃度である．K（= kad/kde）は吸着係数であり，炭素鎖長の増加に伴い大き

くなっている．したがって，Csol が一定の条件下において，炭素鎖長の増加とともに 

 

 表表表表 3.1 アルコールの吸着・脱離特性[11−13] 

  kad [m
3
/mol⋅s] kde [1/s] K (= kad/kde) [m

3
/mol] Γm [mol/m

2
] 

1-pentanol [11] 9.2 115 0.080 6.0×10
−6

 

1-heptanol [11] 100 110 0.91 6.0×10
−6

 

1-octanol [12] 170 68 2.5 7.5×10
−6

 

1-decanol [13] N/A N/A 12 1.5×10
−5
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 図図図図 3.1 空気-アルコール水溶液系の界面張力 

 

 

吸着が脱離に比べ支配的となる． 

図図図図 3.1 に様々な Csol における界面張力σを示す．図中の実線は次の Gibbs の吸着等温

式[14]に基づく理論値である． 

)1ln(
solmC

KCRT +Γ−σ=σ  (3.2) 

ここで，σC は清浄な界面における界面張力（σC = 0.072 N/m，温度 T = 25 
o
C），R は一

般ガス定数である．全てのアルコール水溶液において，測定値は理論値と良好に一致

している．σの測定方法は付録 A.2 に示す． 

本実験で測定した d の範囲は 5 ≤ d ≤ 28 mm であり，本 d 範囲における直径比λ 

（= d/D）の範囲は各 D においてそれぞれ 0.40−1.7（D = 12.5 mm），0.27−1.5（18.2 mm），

0.20−0.93（25.0 mm）である． 
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 図図図図 3.2 様々なアルコール濃度における物質移動係数（d = 7 mm, D = 12.5 mm） 

3.3 鉛直円管内アルコール水溶液中単一気泡の物質移動 

3.3.1 アルコール濃度の影響 

図図図図 3.2に，様々な Csolにおける楕円形気泡（d = 7 mm, D = 12.5 mm）の kLを示す．

全てのアルコール水溶液において，kLは低 Csol領域で Csol増加とともに小さくなって

いる．一方，高 Csol領域（Csol > 10 mol/m
3
：1-ペンタノール，Csol > 3 mol/m

3
：1-ヘプ

タノール，Csol > 0.3 mol/m
3
：1-オクタノール，Csol > 0.05 mol/m

3
：1-デカノール）にお

いて，kLは Csolに依存していない．したがって，これらの Csol領域において気泡は十

分に汚染されているといえる．なお，他の d（= 6, 8 mm）及び D（= 25.0 mm）におい

ても同様の傾向を示すことを確認している（付録 A.6）．無限静止液中汚染系気泡（d 

= 8 mm）の kL [2]を同図に示す．kLは Csol増加に伴い小さくなっており，管内気泡の

kLと同様の傾向を示している． 

管内楕円形気泡（d ≈ 7 mm, D = 12.5 mm）の VBを図図図図 3.3に示す．VBは Csol増加に伴

い低下している．この dの範囲において，σが気泡運動に及ぼす影響が大きく，VBは

σ低下に伴い低下する[15,16]．図図図図 3.1に示したように，全実験条件においてσは Csol増

加に伴い低下している．このため，気泡が十分に汚染される Csol 範囲においても VB

は Csol増加に伴い低下する．なお，本実験系におけるシュミット数 Sc は 1 より十分 



 

 

 

 

52    第 3 章 鉛直円管内単一気泡の物質移動に及ぼすアルコールの影響 
 

0 0.05 0.1
0.10

0.12

0.14

0.16

 Clean w ater
 1-decanol

V
B
 [
m

/s
]

Csol [mol/m3]

0.1 0.5 1 5 10

 1-pentanol
 1-heptanol
 1-octanol

Clean water

0.10.1

Csol [mol/m3]

30

 図図図図 3.3 様々なアルコール濃度における気泡上昇速度（d = 7 mm, D = 12.5 mm） 

 

 

に大きい（= 470）ため，濃度境界層は速度境界層に比べて非常に薄く，Csol増加によ

る VBの変化が kLに及ぼす影響は小さい．本実験におけるアルコールの質量濃度は付

録 A.2に示す． 

以降では，十分に汚染された系における管内気泡の物質移動に及ぼす吸着・脱離特

性の影響を調べるため，Csol = 12 mol/m
3
（1-ペンタノール），3.1 mol/m

3
（1-ヘプタノ

ール），0.77 mol/m
3
（1-オクタノール），0.058 mol/m

3
（1-デカノール）における測定結

果について述べる． 

3.3.2 気泡形状及び上昇速度 

図図図図 3.4に，管内清浄系及びアルコール水溶液中楕円形気泡（D = 12.5, 25.0 mm）の

一例を示す．清浄系及び汚染系気泡ともに界面振動がみられる．アルコールにより汚

染された気泡は形状変化が抑制され，界面張力波が減衰している．これは，σの低下

によるものである[17]．図図図図 3.5に，D = 12.5 mmにおける清浄系及びアルコール水溶液

中楕円形気泡のアスペクト比 E， 

H

V

d

d
E =  (3.3) 
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 図図図図 3.4 アルコール水溶液中楕円形気泡（d = 6 mm） 
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 図図図図 3.5 アルコール水溶液中気泡のアスペクト比（D = 12.5 mm） 



 

 

 

 

54    第 3 章 鉛直円管内単一気泡の物質移動に及ぼすアルコールの影響 
 

Clean water

dT = 9.25 mm

Ellipsoidal-wobbling bubbles

Transition
(Cap bubbles)

d [mm]

mm

5 6 7 8 9 10
0.08

0.10

0.12

0.14

0.16

0.18

0.20
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8

V
B
 [
m

/s
]

D = 12.5

 
 1-pentanol
 1-heptanol
 1-octanol
 1-decanol

λ

 

(a) D = 12.5 mm 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 3.6 アルコール水溶液中楕円形気泡の上昇速度 
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を示す．ここで，dV及び dHは各々楕円形気泡の短径及び長径である．dH及び dVは気

泡の界面振動により変動するため，平均値を算出した．サンプリング時間は平均値が

十分に収束する 1 sとした．Eの測定方法は付録 A.7に示す．アルコール水溶液中気

泡の Eは楕円形気泡に比べ大きくなっている．これは，マランゴニ力の作用による扁

平化の阻害によると考えられる．炭素鎖長が Eに及ぼす影響は非常に小さく，全ての

アルコール水溶液において Eは同程度である．全条件において，Eはλ > 0.55でλ増加

とともに大きくなっている．これは，管壁の存在により dH の増加が阻害されるため

である． 

D = 12.5, 25.0 mmにおける清浄系及びアルコール水溶液中楕円形気泡の上昇速度を

図図図図 3.6に示す．λ < 0.55において，アルコールによる VBの低下がみられる．これは，

気泡界面にマランゴニ力が作用するためである[18]．清浄系気泡及びアルコール水溶

液中気泡の VBの差は d増加とともに小さくなり，λ > 0.55において同程度となってい

る．気泡形状は，図中の dTにおいて楕円形からテイラー気泡へと遷移し始める．気泡

が冠球形から砲弾形のテイラー気泡へと遷移すると，VBは dに依らずほぼ一定となる． 

 

1-decanolClean water 1-heptanol

Capillary waves Capillary waves Capillary waves

 図図図図 3.7 アルコール水溶液中テイラー気泡（d = 19 mm）
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 3.8 アルコール水溶液中テイラー気泡の上昇速度 
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図図図図 3.7に，清浄系及びアルコール水溶液中テイラー気泡（D = 12.5 mm）の一例を示

す．清浄系テイラー気泡では，気泡底部の界面振動に誘起された界面張力波が気泡側

面へ伝播している[19]．1-ヘプタノール及び 1-デカノール水溶液中テイラー気泡にお

いても気泡底部に界面振動がみられ，僅かに界面張力波が形成されている．なお，ト

リトン X-100水溶液中テイラー気泡では，界面振動が著しく抑制され気泡底部に界面 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 3.9 テイラー気泡の先端形状（r：管半径方向座標，zN：気泡先端の鉛直座標位置） 
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張力波がみられなかったことを付記しておく（図図図図 2.11）．他方，テイラー気泡全体の

物質移動に対する上・側部の寄与は底部より大きいことが報告されている[20,21]．テ

イラー気泡の VBは dに依存しない（図図図図 3.8）．D = 12.5 mmにおいて，1-ペンタノー

ル及び 1-ヘプタノールにより汚染されたテイラー気泡の VBは，清浄系テイラー気泡

の VBよりも高い．一方，D = 25.0 mm及び 18.2 mm（付録 A.5）では清浄系，汚染系

テイラー気泡ともに同程度の VBとなった．図図図図 3.9に，D = 12.5, 18.2 mmにおける清浄

系及び 1-ヘプタノール，1-デカノール水溶液中テイラー気泡の先端形状を示す．ここ

で，r は管半径方向座標，zN は気泡先端の鉛直座標位置であり，100 枚の連続画像 

（250 fram/s）を用いて時間平均した形状をプロットしている．D = 12.5 mmの場合，

浄系及び 1-デカノール水溶液中テイラー気泡の先端形状はほぼ同じであり，1-ヘプタ

ノール水溶液中テイラー気泡の先端形状は両液相中気泡に比べ平坦になっている．一

方，D = 18.2 mmでは全ての液相において先端形状に違いはない．Tomiyama [22]と

Funada ら[23]は，清浄なテイラー気泡に関して先端形状の扁平が VBの上昇に寄与す

ることを指摘している．この先端形状の扁平による VB の上昇は，汚染系テイラー気

泡においても確認されている[7]．したがって，図図図図 3.9 に示した先端形状の変形が 

D = 12.5 mmにおいて 1-ヘプタノール水溶液中テイラー気泡のVBが 1-デカノール水溶

液中テイラー気泡に比べ高くなった要因といえる．なお，1-ペンタノール及び 1-オク

タノール水溶液中テイラー気泡においても VB の先端形状に対する依存性が確認され

た． 

3.3.3 物質移動係数 

D = 12.5, 25.0 mmにおける清浄系及びアルコールにより十分に汚染された楕円形気

泡の kLを図図図図 3.10に示す．汚染系楕円形気泡の kLは清浄系気泡に比べ著しく低下して

いる．kL はλに依らず一定であり，炭素鎖長の増加とともに低下している．また，1-

オクタノール水溶液中気泡の kLは 1-デカノール水溶液中気泡の kLと同程度となって

いる．図図図図 3.11に D = 12.5 mmにおける kLを示す．アルコール水溶液中気泡の kLは，

炭素鎖長増加とともに低下している．一方，炭素鎖長の増加が kLに及ぼす影響は，炭

素鎖が大きいほど小さくなっている（1-オクタノール，1-デカノール）．すなわち，ア

ルコールの炭素鎖長増加による楕円形気泡の kLの低下割合は，炭素鎖長増加とともに

小さくなる．したがって，アルコールにより十分に汚染された楕円形気泡の物質移動

を評価するためには，炭素鎖長の影響を考慮する必要がある．なお，付録 A.5に示す

ように D = 18.2 mmにおいても同様の結果が得られている． 

清浄系及びアルコールにより十分に汚染されたテイラー気泡の kL（D = 12.5, 

25.0 mm）を図図図図 3.12に示す．汚染系テイラー気泡の kLは，中程度のλにおいてλ増加と 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 3.10 アルコール水溶液中楕円形気泡の物質移動係数 
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 図図図図 3.11 炭素鎖長が楕円形気泡の物質移動に及ぼす影響 

 

ともに大きくなっており，炭素鎖長の影響は小さくなっている．D = 12.5 mmにおい

て，kL は高λ範囲（λ > 1.5）でアルコールに依らず同程度となっている．一方 

D = 25.0 mmでは，1-オクタノール及び 1-デカノール水溶液中テイラー気泡の kLは 1-

ペンタノール及び 1-ヘプタノール水溶液中テイラー気泡の kLよりも小さい．これは，

D = 25.0 mmにおいて，本実験の d範囲では kLが一定となるλに達していないためで

ある．なお，D = 18.2 mmにおいて，λ > 1.3において kLはアルコールに依らず同程度

となった（付録 A.5）． 

前章で述べたように，トリトン X-100により汚染されたテイラー気泡の場合，界面

活性剤の移流により気泡上部が清浄となるため高λ範囲において清浄系テイラー気泡

の kLと同程度となる（図図図図 2.15）．一方，アルコール水溶液中テイラー気泡の kLは，

清浄系気泡に比べ低い．Hayashi & Tomiyama [7]は，気泡界面の界面活性剤分布は Ha

に強く依存すると指摘している．トリトン X-100（Csol = 10 mmol/m
3
）の Haのオーダ

は O(10
−1

)である．一方，D = 12.5 mmにおける各アルコール水溶液中気泡の Haの範

囲はそれぞれ 3.1 < Ha < 32（1-ペンタノール，Csol = 12 mol/m
3
），10 < Ha < 63（1-ヘプ

タノール，3.1 mol/m
3
），4.1 < Ha < 28（1-オクタノール，0.77 mol/m

3
）であり，トリ

トン X-100 に比べて大きい．そこで，2.4 節に示した界面追跡法を用いてテイラー気

泡界面のアルコール濃度分布を予測した．各アルコールの吸着・脱離特性は，表表表表 3.1

に示した値を用いた．図図図図 3.13に，1-ヘプタノール水溶液中テイラー気泡界面の界面活 
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(b) D = 25.0 mm 図図図図 3.12 アルコール水溶液中テイラー気泡の物質移動係数 
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(a) 界面活性剤濃度分布 

 

σ/σC

0

1

d [mm]

λ

12
0.95

15
1.2

20
1.6

Center line

Triton X-100 1-heptaonl

 

(b) 界面張力分布 図図図図 3.13 テイラー気泡界面のΓ/Γm 及びσ/σC 分布の比較（トリトン X-100，1-ヘプタノール） 
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性剤濃度Γ/Γm及び界面張力σ/σCの分布をトリトン X-100 水溶液中テイラー気泡の予

測結果と比較する．トリトン X-100 は，Ha が小さいため気泡界面上の移流速度が吸

着速度に比べ大きい．このため，トリトン X-100 は高λ範囲において気泡底部のみ吸

着し，気泡上部はほぼ清浄となる．一方，Ha が大きい1-ヘプタノール水溶液中テイ

ラー気泡は気泡界面全体に高濃度の界面活性剤が吸着している．したがって，この界

面活性剤濃度分布の違いが kLの差の主因と考えられる． 

σ/σCはΓ/Γmが高くなるとともに低下している．トリトン X-100水溶液中テイラー気

泡では，λ増加とともにΓ/Γmの勾配が大きくなり，λ = 1.6において気泡底部に大きな

σ/σC勾配が生じている．また，トリトン X-100 水溶液中気泡底部のσは1-ヘプタノー

ル水溶液中気泡に比べて低い．このことが，テイラー気泡底部の界面振動の違い 

（図図図図 2.11, 3.7）の要因と考えられる．他のアルコール水溶液中テイラー気泡のΓ/Γm, 

σ/σC分布は付録 A.8に示す． 

3.4 結言 

本章では，鉛直円管内汚染系単一気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の吸着・脱離

特性の影響を調べるため，炭素鎖長により吸着・脱離特性が異なる 4種類の直鎖飽和

アルコール（1-ペンタノール，1-ヘプタノール，1-オクタノール，1-デカノール）を

用いて気泡溶解実験を実施した．実験装置及び測定方法は，第 2章と同じである．気

泡が十分に汚染されるアルコール濃度 Csolを明らかにするため，様々な Csolで実験を

行なった．本章で得た知見を以下に示す． 

 

(1) アルコールにより汚染された鉛直円管内気泡の kLは，Csol増加に伴い低下し，

高 Csol領域において Csolに依存せず一定となる．本 Csol範囲において気泡は十分

に汚染されたと判断できる． 

 

(2) 十分に汚染されたアルコール水溶液中楕円形気泡の kLは，炭素鎖長増加ととも

に低下する．一方，炭素鎖長の増加が kLに及ぼす影響は，炭素鎖が長いほど小

さくなる． 

 

(3) テイラー気泡の kLは，八田数 Ha に強く依存する気泡界面の界面活性剤濃度分

布の影響を受ける．すなわち，Haが大きい場合，気泡界面全体に界面活性剤が

高濃度に分布し，kLは低下する． 



 

 

 

 

64    第 3章 鉛直円管内単一気泡の物質移動に及ぼすアルコールの影響 
 

第 3 章の参考文献 

[1] D.R. Raymond, S.A. Zieminski, Mass transfer and drag coefficients of bubbles rising in 

dilute aqueous solutions, American Institute of Chemical Engineers Journal, 17, 57−65, 

1971. 

[2] K. Koide, T. Hayashi, K. Sumino, S. Iwamoto, Mass transfer from single bubbles in 

aqueous solutions of surfactants, Chemical Engineering Science, 31, 471−484, 1976. 

[3] 高木周，宇田東樹，渡邊祐二，松本洋一郎，界面活性剤を含む水中を上昇する気

泡の挙動（第 1報，定常挙動），日本機械学会論文集（B編），69，2192−2199，2003． 

[4] R. Sardeing, P. Painmanakul, G. Hébrard, Effects of Surfactants on Liquid-side Mass 

Transfer Coefficients in Gas-liquid Systems: A First Step to Modeling, Chemical 

Engineering Science, 61, 6249−6260, 2006. 

[5] S. Abe, H. Okawa, S. Hosokawa, A. Tomiyama, Dissolution of a dioxide bubble in a 

vertical pipe, Journal of Fluid Science and Technology, 3, 667−677, 2008． 

[6] R. Kurimoto, K. Hayashi, A. Tomiyama, Terminal velocity of clean and 

fully-contaminated drops in vertical pipes, International Journal of Multiphase Flow, 49, 

8−23, 2010. 

[7] K. Hayashi, A. Tomiyama, Effects of surfactant on terminal velocity of a Taylor bubble in 

a vertical pipe, International Journal of Multiphase Flow, 39, 78−87, 2012. 

[8] 栗本遼，鉛直円管内単一液滴の終端速度に関する研究，神戸大学博士論文，2013． 

[9] 化学工学会編，化学工学便覧，丸善，1999． 

[10] C.H Chang, E.I. Franses, Adsorption dynamics of surfactants at the air/water interface: a 

critical review of mathematical models, data, and mechanisms, Colloids and Surfaces A: 

Physicochemical and Engineering Aspects, 100, 1−45, 1995. 

[11] P. Joos, G. Serrien, Adsorption kinetics of lower alkanols at the air/water interface: Effect 

of structure makers and structure breakers, Journal of Colloid Interface Science, 127, 

97−103, 1989. 

[12] C.H. Chang, E.I. Franses, Dynamic tension behavior of aqueous octanol solutions under 

constant-area and pulsating-area conditions, Chemical Engineering Science, 49, 313−325, 

1994. 

[13] S.Y. Lin, W.B. Hwang, T.L. Lu, Adsorption kinetics of soluble surfactants and the phase 

transition model 2. Experimental demonstration of 1-decanol, Colloids and Surfaces A: 

Physicochemical and Engineering Aspects, 114, 143−153, 1996. 

[14] B. von Szyszkowski, Experimental studies of the capillary properties of aqueous 

solutions of fatty acids, Zeitschrift für Physikalische Chemie, 64, 385−414, 1908. 

[15] R. Clift, J. R. Grace, M. E. Weber, Bubble, Drops and Particles, Academic Press, 1978. 



 

 

 

 第 3章の参考文献    65 
 

[16] A. Tomiyama, I. Kataoka, I. Zun, T. Sakaguchi, Drag coefficients of single bubbles under 

normal and micro gravity conditions, JSME International Journal (Series B), 41, 472−479, 

1998. 

[17] L. D. Landau, E. M. Lifshitz（竹内均 訳）, Fluid mechanics（流体力学 1），東京図書，

1985. 

[18] V.G. Levich, Physicochemical Hydrodynamics, Prentice-Hall, 1962. 

[19] D. Liberzon, L. Shemer, D. Barnea, Upward-propagating capillary waves on the surface 

of short Taylor bubbles, Physics of Fluids, 18, 048103 (4 pages), 2006. 

[20] 細田将吾，鉛直円管内単一気泡の物質移動に関する研究，神戸大学博士論文，2015． 

[21] K. Hayashi, S. Hosoda, G. Tryggvason, A. Tomiyama, Effects of shape pscillation on 

mass transfer from a Taylor bubble, International Journal of Multiphase Flow, 58, 

236−245, 2014． 

[22] A. Tomiyama, Drag, lift and virtual mass force acting on a single bubble, in: Proceedings 

of Third International Symposium on Two-phase Flow Modelling and Experimentation, 

Pisa, 22−24, 2004. 

[23] T. Funada, D.D. Joseph, T. Maehara, S. Yamashita, Ellipsoidal model of the rise of a 

Taylor bubble in a round tube, International Journal of Multiphase Flow, 31, 473−491, 

2005. 



 

 

 

 

66 調整 

 

 

 

 

第 4 章 
 

鉛直円管内汚染系単一気泡の物質移動 

相関式 

 

 

 

4.1 緒言 

気泡の物質移動の整理には，物質移動係数 kL 及び次式に定義されるシャーウッド数

Sh が用いられる． 

L

L

D

dk
Sh =  (4.1) 

ここで，d は気泡径，DL は拡散係数である．気泡からの物質移動に及ぼす界面活性剤

の影響を考慮した kL 及び Sh の相関式の多くは，無限静止液中単一気泡を対象に提案

されている[1−6]．汚染系気泡の Sh を評価する際，既存の研究では清浄系気泡及び十

分に汚染された気泡の物質移動モデルを用い，幅広い汚染程度の気泡の Sh を評価し

ている[4,6]．したがって，汚染系気泡の Sh の評価のためには，まず十分に汚染され

た気泡の Sh を精度良く評価する必要がある． 

管内気泡の物質移動に関する既存の研究は，主に清浄系単一気泡を対象としており，

幾つかの Sh 相関式が提案されている[7−12]．阿部ら[13,14]の管内汚染系単一気泡の物

質移動に関する研究では，管内径 D = 25.0 mm の鉛直管内汚染系気泡を対象としてい

るため，管径が汚染系気泡の物質移動に及ぼす影響は調べられていない．したがって，

現状では様々な形状の汚染系管内気泡の物質移動を評価できる Sh 相関式はない． 

第 2 章及び第 3 章では，トリトン X-100 及びアルコール類により汚染された鉛直円

管内単一二酸化炭素（CO2）気泡の溶解実験を実施し，十分に汚染された気泡の Sh

データベースを構築した．本章では，これらの実験データベースに基づき十分に汚染

された管内単一気泡の Sh 相関式を構築する．次に，下降流中に停滞させた汚染系気

泡の長時間溶解過程を測定し，構築した相関式を用いて計算した気泡径の時間変化と
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の比較を通じて本式の長時間気泡溶解過程予測に対する適用性を検証する．さらに，

本式を用いて三次元 one-way気泡追跡法による鉛直円管内気液二相気泡流の数値予測

を実施し，界面活性剤が物質移動を伴う気泡流に及ぼす影響を考察する． 

4.2 シャーウッド数 

気泡溶解実験より得られた Sh データベースに基づき，幅広い直径比λ（= d/D）の

汚染系気泡に対する Sh の整理方法を検討する．無限静止液中の十分に汚染された単

一気泡の Sh の評価には，次の Frössling のモデル[1]がよく用いられている． 

312160 //
ScRe.Sh =  (4.2) 

ここで，気泡レイノルズ数 Re 及びシュミット数 Sc は次式で定義される． 

L

BdV
Re

ν
=  (4.3) 

L

L

D
Sc

ν
=  (4.4) 

ここで，VB は気泡の上昇速度，νL は液相の動粘性係数である．図図図図 4.1 に，トリトン

X-100 により汚染された気泡の Sh（界面活性剤濃度 Csol = 10 mmol/m
3
）を Re

1/2
Sc

1/3
に

対してプロットする．ここで，EoDは次式で定義されるエトベス数である． 

C

D

gD
Eo

σ

ρ∆
=

2

 (4.5) 

ここで，∆ρは気液密度差，g は重力加速度，σC は空気-水系の界面張力（= 0.072 N/m）

である．本実験における Sh，Re，Sc の範囲は，それぞれ 170 < Sh < 2500， 

920 < Re < 4300，Sc = 470 であった．Sh は Re
1/2

Sc
1/3

とともに増加している．また，Sh

の増加率は EoDに依存している．阿部らの管内汚染系単一気泡用 Sh 相関式[13,14]， 

31551410674 /. ScRe.Sh −×=  (4.6) 

を同図に示す．上式は，D = 25.0 mm の管内気泡の測定値を概ね評価できているが，

D = 12.5, 18.2 mm の管内気泡の Sh 評価には適用できない．したがって，管内汚染系

気泡の Sh を整理する際，管径の影響を考慮する必要がある． 

図図図図 4.2 に，D = 12.5, 25.0 mm における 1-ペンタノール及び 1-オクタノールにより十 
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Eq. (4.6)

 図図図図 4.1 汚染系気泡のシャーウッド数（トリトン X-100） 

 

分に汚染された気泡の Sh（Csol = 12 mol/m
3
（1-ペンタノール），0.77 mol/m

3
（1-オクタ

ノール））を示す．Sh は Re
1/2

Sc
1/3

とともに増加し，その増加率は EoD及び炭素鎖長に

依存している． 

4.3 管内汚染系気泡用シャーウッド数相関式 

4.3.1 トリトン X-100 

細田ら[10,11]は，3 種類の管径の鉛直円管を用いて管内を上昇する清浄な単一 CO2

気泡の kL を測定し，次の管内水-CO2 系気泡用 Sh 相関式を提案している． 
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1-octanol

 図図図図 4.2 汚染系気泡のシャーウッド数（1-ペンタノール，1-オクタノール） 

 

 









<λ<+λ−λ

<λ<+λ+λ
π=

810.61for)062690490(

0.610.18for)01400021(
2

1/22

1/22

.eP...

eP...
Sh  (4.7) 

)( ScRe
D

dV
Pe

L

B
==  (4.8) 

ここで，Pe はペクレ数である．彼らは，気泡の物質移動に及ぼす管径の影響をλの関

数を用いて評価している．そこで，λを用いて管壁がトリトン X-100 により汚染され

た気泡の物質移動に及ぼす影響を整理した結果を図図図図 4.3 に示す．λ < 0.65 において実

験データを良好に整理できているが，λ増加に伴い EoD 依存が顕著になっている．し
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 vs. d* 

 

 

たがって，管内汚染系気泡の Sh は f(λ)Re
1/2

Sc
1/3

の形では整理できない． 

第 2 章及び第 3 章で述べたように，管内の汚染系気泡の kL は気泡形状によって傾向

が異なる．すなわち，楕円形気泡の kL はλに依らずほぼ一定の値となり，テイラー気 



 

 

 

 

4.3 管内汚染系気泡用シャーウッド数相関式    71 
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 図図図図 4.5 実験データと式(4.10)の比較 

 

 

泡の kL はλとともに増加する（図図図図 2.14, 2.15, 3.10, 3.12）．気泡形状は，ある気泡径 dT

において楕円形からテイラー気泡へと遷移し始める．dT は管径に依存し，直径比λT（= 

dT/D）は管径が大きくなるに伴い小さくなる（λT = 0.74 (D = 12.5 mm), 0.67 (18.2 mm), 

0.55 (25.0 mm)）．したがって，管内汚染系単一気泡の Sh を整理する際，管径ごとに

異なる dT を考慮する必要がある． 

そこで，次式で定義される無次元気泡径 d*を用いて管内汚染系気泡の Sh を整理し

た． 

Td

d
*d =  (4.9) 

結果を図図図図 4.4 に示す．実験データは d*により良好に整理できている．最小二乗法を用

いて以下の実験式を得た． 
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3121)( // ScRe*dFSh =  (4.10) 

310.4for60410470*)( 2 .*d.*d.*d.dF <<++=  (4.11) 

4231for2728940*)( 2 .*d..*d.*d.dF <<−+−=  (4.12) 

なお，d* = 0 において Frössling の無限静止液中球形気泡のモデル[1]（式(4.2)）になる

ように係数を決定した．本 Sh 相関式は遷移域における気泡の Sh も概ね良好に評価で

きている．本式と測定値との比較を図図図図 4.5 に示す．式(4.10)は，遷移域を除く実験デー

タの 71%を±10 %，89%を±20 %の誤差の範囲内で評価できている． 

本式の他の界面活性剤への適用性を検証するため，ヘキサエチレングリコールモノ

テトラデシルエーテル（C14E6）を用いて追加実験を実施した．表表表表 4.1 に C14E6 の吸

着・脱離特性[15]を示す．ここで，kad は吸着速度係数，kde は脱離速度係数， Γm は気

泡界面での界面活性剤の飽和濃度である．C14E6 はミセルを形成する非イオン性界面

活性剤であり，吸着係数 K（= kad/kde）が非常に大きい．したがって，トリトン X-100

と同様に界面への吸着能が高く脱離能が低い特性を有する（K = 1500 m
3
/mol：トリト

ン X-100）．様々な Csol の C14E6 水溶液中気泡の kL を測定し，気泡が十分に汚染され

る Csol（= 1.8 mmol/m
3
）における kL データベースを構築した．C14E6 水溶液中気泡の

実験データ（D = 12.5 mm）を図図図図 4.4 に×印で示す．トリトン X-100 の実験データに基

づき作成した Sh 相関式(4.11), (4.12)は，C14E6 水溶液中気泡の Sh も良好に評価でき

ている．以上より，本式の他の界面活性剤水溶液中単一気泡の物質移動に対する適用

性を確認できた． 

4.3.2 アルコール 

図図図図 4.6 に，管内アルコール水溶液中気泡の実験データを d*に対してプロットする．

アルコール水溶液中気泡の Sh/Re
1/2

Sc
1/3

は，d* < 2 において炭素鎖長の増加とともに小

さくなっている．トリトン X-100 の実験データベースを基に作成した式(4.11), (4.12)

は，d* < 1 において 1-オクタノール及び 1-デカノールの実験データを良好に評価でき

ているが，d* < 1.4 において差が大きくなりテイラー気泡の Sh/Re
1/2

Sc
1/3

を過大評価し

ている．これは，テイラー気泡の Sh は気泡界面の界面活性剤濃度分布に依存するた

めである．したがって，八田数が大きく異なるトリトン X-100 及びアルコール水溶液

中テイラー気泡の Sh を 1 つの式で評価することはできない． 

楕円形気泡の Sh/Re
1/2

Sc
1/3

は d*増加とともにほぼ線形に増加しており，その増加率

は炭素鎖長に依存している．表表表表 3.1 に示したように，界面活性剤の吸着・脱離特性は

K で表すことができる．すなわち，炭素鎖長の増加に伴い K は大きくなる（K = 
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 表表表表 4.1 C14E6 の吸着・脱離特性[15] 

kad [m
3
/mol⋅s] kde [1/s] K (= kad/kde) [m

3
/mol] Γm [mol/m

2
] 

N/A N/A 3000 6.0×10
−6
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 図図図図 4.6 Sh/Re
1/2

Sc
1/3

 vs. d*（アルコール） 

 

 

0.080 m
3
/mol（1-ペンタノール），0.91 m

3
/mol（1-ヘプタノール），2.5 m

3
/mol（1-オク

タノール），12 m
3
/mol（1-デカノール））．そこで，以下の無次元数θを用いて K の影響

を考慮する． 

T

m

d

KΓ
=θ  (4.13) 

管内アルコール水溶液中楕円形気泡の Sh は，θ及び d*を用いて次式で整理できると仮

定する． 

31210.6])([ // ScRed*ASh +θ=  (4.14) 

図図図図 4.7 に，式(4.14)中の傾き A をθに対してプロットする．全てのアルコール及び管径

において A はθで整理できている．最小二乗法より以下の実験式を得た． 

5800170 500
..A

.
+θ=

−  (4.15) 
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 図図図図 4.7 A vs. θ 

 

 

式(4.15)は，炭素鎖長の増加とともに kL の炭素鎖長依存性が小さくなる実験事実 

（図図図図 3.11）を表現できている．すなわち，高θ領域において A はθに依存せずほぼ一定

となる．式(4.14)と実験データを図図図図 4.8 に比較する．本式は，管内アルコール水溶液中

楕円形気泡の Sh を妥当に評価できており，実験データの 66%が±10 %以内，99%が

±20 %以内の誤差に納まっている（図図図図 4.9）．なお，式(4.14), (4.15)を用いてトリトン

X-100 水溶液中気泡の Sh を評価した場合，±20 %程度の誤差の範囲内で評価できる． 

テイラー気泡の kL はλ増加に伴い高くなり，高λ範囲（λ > 1.5（D = 12.5 mm）， 

λ > 1.3（D = 18.2 mm））においてアルコール及び d に依らず同程度となる（図図図図 3.12, A.9）．

以下では，上記λ範囲の kL について検討する．Kastens ら[12]は，幅広い D の管内を流

動する単一清浄系テイラー気泡の物質移動を調べ，以下のシャーウッド数相関式を提

案している．    
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清浄系及びアルコール水溶液中テイラー気泡の ShDの平均値を図 4.10に示す．式(4.16) 
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は，清浄系テイラー気泡の ShDを良く評価できている．アルコール水溶液中テイラー

気泡の ShDは，清浄系テイラー気泡と同様に EoD増加とともに増加しており，式(4.16)

と同じ関数形で整理できる見込みがある．最小二乗法よりアルコール水溶液中テイラ

ー気泡を対象に以下の実験式を得た． 
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 図図図図 4.10 ShD vs. EoD 

4.4 長時間気泡溶解過程 

4.4.1 下降流中に停滞させた気泡の気泡径時間変化 

作成した Sh 相関式の長時間気泡溶解過程に対する適用性を検証するため，2.2 節に

示した実験装置を用いて管内汚染系気泡の長時間の気泡径変化を測定した．静止液中

を上昇する気泡の溶解を長時間撮影することは困難であるため，貯水タンクの液相を

ポンプで循環して試験部に下降流を形成し，気泡を z ≈ 0 mm 近傍に停滞させて撮影し

た（図図図図 2.1）．気泡が撮影範囲内に留まるよう，バルブを用いて流量を調節した．なお，

液相流れが気泡の物質移動に及ぼす影響は小さいことが本実験系を用いて確認され

ている[14]．撮影条件は，フレームレート 5 frame/s，露光時間 1 ms，解像度 

0.06−0.07 mm/pixel とした． 

下降流中に停滞させた汚染系単一 CO2 気泡の長時間の気泡径変化及び気泡形状変

化（トリトン X-100，D = 12.5 mm）の一例を図図図図 4.11 に示す．初期気泡径 din 及び初期

CO2 モル分率 Xin は各々26.7 mm，0.999 とした．ここで，τ = 0 は撮影開始時間であり，

気泡が撮影範囲に到達するまでに既に溶解が進んでいる．気泡径は気泡の溶解により

小さくなり，物質移動が平衡状態に達すると一定値となっている（τ > 150 s）．気泡形

状は，溶解によりテイラー気泡から冠球形，楕円形へと大きく変化している．実験装 
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 図図図図 4.11 長時間気泡溶解過程の測定結果の例（トリトン X-100） 

 

 

置は大気開放しているため，CO2 が液相中へ溶解する一方で，液相中の窒素（N2）と

酸素（O2）の気泡内放散が進行し，最終的に気泡径は一定となる．このため，Sh 相

関式から長時間気泡溶解過程を予測する際，N2 及び O2 の放散を考慮しなければなら

ない． 

4.4.2 計算方法 

鉛直円管内汚染系単一 CO2 気泡の長時間溶解過程に対する Sh 相関式(4.10), (4.14), 
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(4.18)の適用性を検証するため，本相関式を用いて気泡の長時間溶解過程を予測する

方法を以下に示す． 

 

(1) d から Re を計算する．VB の評価には測定値より得た VB 補間式を用いる． 

(2) 式(4.10), (4.14), (4.18)を用いて 3 種類のガス p（= CO2, N2, O2）のシャーウッド数

Shp を計算する．なお，1.0 < d* < 2.0 におけるアルコール水溶液中気泡の Shp は，

実験データに基づき作成した回帰関数を用いて計算した．Shp より物質移動係数

kLp を計算する． 

d

DSh
k

Lpp

Lp =  (4.19) 

(3) 次式を用いて次の時刻のガス p の物質量 np(t + dt)を計算する． 
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=  (4.20) 

ここで，CS は気泡界面におけるガス濃度，CL は液相中の CO2 濃度である．気泡が

z = 0 にある場合，CSpは次式で与えられる． 

pp
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(0)H2O

−
=  (4.21) 

ここで，CH2Oは水のモル濃度（55.4 kmol/m
3
, 298 K, 101.3 kPa），H はヘンリー定数

であり，気泡内圧 P は式(2.7)で与えられる．気相内モル分率 Xp は次式で与えられ

る． 
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(4) 時刻 t + dt の d を理想気体の状態方程式を用いて計算する． 
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ここで，R は一般ガス定数，T は温度である． 
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 表表表表 4.2 水中気泡の輸送係数（298 K）[16,17] 

 Η [GPa] DL [m
2
/s] CL [mol/m

3
] 

CO2 0.166 1.9×10
−9

 0.011 

N2 8.55 2.0×10
−9

 0.51 

O2 4.41 2.3×10
−9

 0.27 

(5) (1)に戻り計算を繰り返す． 

 

各ガスの輸送係数[16,17]を表表表表 4.2 に示す．CLpは大気圧下の空気と相平衡状態を仮定し，

体積割合（N2:O2:CO2 = 79:21:0.032）から算出した．他の水中溶存ガスは微量であるた

め無視した． 

4.4.3 計算結果と測定結果の比較 

4.4.3.1 トリトン X-100 
 

下降流実験で得られた長時間の気泡径変化を図図図図 4.12, 4.13 に示す．din は 26.7 mm と

した．また，本 Sh 相関式による初期気相内成分比の異なる気泡（(XCO2, XN2, XO2) = 

(0.999, 0.079, 0.021), (0.8, 0.16, 0.04), (0.5, 0.40, 0.10)）の長時間溶解過程の予測能力

検証するため，Xin は 0.999，0.8，0.5 とした．Xin = 0.8, 0.5 の測定誤差は最大±0.04 %

であった[10]．D = 25.0 mm の測定値にばらつきが大きい原因は，λが小さく気泡の

横方向重心位置が大きく変動したためと考えられる． 

管内汚染系気泡用 Sh 相関式(4.10)から長時間気泡溶解過程を計算した結果を同図に

実線で示す．計算における din は，撮影開始時点での気泡径と同じ値にした．計算結

果は実験結果と良好に一致している．したがって，様々な初期気相内成分比において，

テイラー気泡から小気泡まで変化する管内汚染系単一気泡の長時間溶解過程を本 Sh

相関式により良好に予測できることが確認できた． 

4.4.3.2 アルコール 
 

図図図図 4.14 に，各アルコール水溶液中気泡の長時間の気泡径変化（D = 12.5 mm）を示

す．din 及び Xin は各々26.7 mm，0.999 である．気泡の溶解速度は，τ < 10 s においてア

ルコールの種類に依らず同程度となっている．これは，テイラー気泡において kL はア

ルコールの炭素鎖長に依らず同程度となる静止溶液実験結果と一致している．楕円形 
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 図図図図 4.12 長時間気泡溶解過程の測定結果と予測結果の比較（トリトン X-100） 
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 図図図図 4.13 長時間気泡溶解過程における初期気相内成分比の影響（トリトン X-100） 
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 図図図図 4.14 アルコール水溶液中気泡の長時間溶解過程 

 

 

気泡の kL はテイラー気泡に比べ小さいため（図図図図 3.10, 3.12），溶解速度は時間経過に伴

い低下している．炭素鎖長の影響は長時間気泡溶解過程においても確認でき，溶解速

度は炭素鎖長増加とともに低下している．物質移動はτ ≈ 150 s において平衡状態に達

し，それ以降の d は一定値となっている． 

Sh 相関式(4.14), (4.18)を用いて計算したアルコール水溶液中気泡の長時間溶解過程

を，図図図図 4.15, 4.16 に測定結果とともに示す．本相関式より計算した気泡径は，全ての

アルコールにおいて実験結果と良好に一致している．したがって，本式は種々のアル

コールにより汚染された管内単一気泡の長時間溶解過程の予測に適用可能である．他

の初期気相内成分比（Xin = 0.8, 0.5）におけるアルコール水溶液中気泡の長時間溶解過

程は，付録 A.9 に示す． 

4.5 鉛直円管内気液二相気泡流における気泡溶解過程 

4.5.1 三次元 one-way 気泡追跡法 

気液二相流を利用した工業機器の多くは多気泡系である．物質移動を伴う気泡流で

は，物質移動に起因する気泡径変化及び気相体積変化等が流動特性を支配する重要因 
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(b) 1-ヘプタノール 

 図図図図 4.15 長時間気泡溶解過程の測定結果と予測結果の比較（1-ペンタノール，1-ヘプタノール） 
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(a) 1-オクタノール 
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(b) 1-デカノール 

 図図図図 4.16 長時間気泡溶解過程の測定結果と予測結果の比較（1-オクタノール，1-デカノール） 
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子の一つとなる．多気泡系における物質移動の予測には，単一気泡の Sh 相関式が適

用できる[13,18]．阿部[13]は，物質移動を伴う鉛直円管内気液二相気泡流実験を実施

し，単一気泡の Sh 相関式を用いて予測した流動状態，管断面平均ボイド率，管半径

方向ボイド率分布，気泡径分布と比較している． 

気泡追跡法は，気泡をラグランジュ的に追跡する手法である．流れ場に存在する

個々の気泡の気泡径，速度，位置等の局所量を従属変数として直接求めるため，各相

の体積率，気液界面積を計算する際に数値拡散を伴わない．このため，気泡-液相間

物質移動の計算に有効な手法といえる[13]．気泡周囲の液相流れ場はモデルあるいは

基礎方程式の解として与える．液相流れをモデルで与える方法を one-way，基礎方程

式を解いて求める方法を two-way 気泡追跡法と呼ぶ[19,20]．玉井ら[21,22]は，三次元

one-way 気泡追跡法を構築し鉛直円管内気泡・スラグ流にみられる流動現象を予測し

ている．本節では，彼らの計算手法に作成した Sh 相関式を組み込み，物質移動を伴

う鉛直円管内気液二相気泡流を予測する．以下に計算手法の概要を述べる． 

4.5.1.1 気泡形状 
 

図図図図 4.17 に示すように，d の変化に応じて気泡を球形，楕円形，冠球形，砲弾形（テ

イラー気泡）に分類する．気泡は d < dE において球形になるとする．dE は次式より求

める[23]． 

1
4

1458

1 3

+=
EoM

Eo
 (4.24) 

ここで，エトベス数 Eo 及びモルトン数 M は次式で定義される． 

σ

ρ∆
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2
gd

Eo  (4.25) 

32

4

σρ

µρ∆
=

L

g
M  (4.26) 

ここで，µは液相粘度，ρL は液相密度である．楕円形気泡（dE ≤ d < dT）のアスペクト

比 E は，次式で与えられる下限値 Emin [24]及び上限値 Emax [25]の間の値をランダムに

選択して与える． 
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 図図図図 4.17 気泡追跡法で考慮する気泡形状 
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気泡は d = dT でテイラー気泡へと遷移する．気泡形状は次の円管内大気泡の形状関数

[26]を用いて表現する． 
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ここで，rT は気泡界面の管半径方向位置座標，zT は気泡先端からの鉛直下向き距離で

ある（図図図図 4.17）．液相レイノルズ数 ReL は次式で定義される． 

L

L
L

DJ
Re

ν
=  (4.32) 

ここで，JL は液相体積流束である． 

4.5.1.2 気泡運動方程式 
 

小気泡の運動は次の三次元運動方程式を用いて追跡する． 
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C
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C FFFFF
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+++++ρ=ρ+ρ
d

d

d

d
)(  (4.33) 

ここで，ρG は気相密度，CVM は仮想質量係数，VB は気泡の速度，VL は液相速度，FD

は抗力，FL は揚力，FF は揺動誘起力，FW は壁力，FB は浮力である．CVM は次式で与

えられる． 









−−

−−=

−

−

bubbleslellipsoidafor
cos1

1cos

bubblessphericalfor50

122

21

EEEE

EEE

.

CVM  (4.34) 

一方，大気泡は常に管中央を上昇すると仮定し，鉛直方向速度 VB を液相速度 VL，気

泡終端速度 VT，先行気泡後流速度 VW の線形和で評価する． 

WTLB VVCVV ++=  (4.35) 





>×−−

>−+
=

− 2300for)1004exp(50051

2300for)](2300exp[0.001732021

424
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.

D

LL

ReEo...

ReRe..
C  (4.36) 

ここで，C は液相速度分布が大気泡上昇速度に及ぼす影響を考慮するための係数[20]

である． 

抗力 FDの評価には管壁の影響を考慮した次式[26]を用いる． 

)()(
4

3
LBLBLDD C

d
VVVVF −−ρλΦ−=  (4.37) 

[ ]{ }21.52 )(1)1.13exp(41,max)(
−

λ−+λ−=λΦ  (4.38) 

ここで，CDは無限静止液中単一気泡に対する抗力係数である．単一気泡の VT は物性

値と気泡径のみならず，瞬時の気泡形状（アスペクト比）によって様々な値をとり得

る[27]．そこで，1 < d < 5 mm の清浄系気泡に対して抗力係数の下限値 CDmin 及び上限

値 CDmax [21,22]を次式で与え，CDはこの両式間の値の一様乱数値で与える． 
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.Eo
C maxD

 (4.41) 

L
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d
Re

ν

−
=

VV
 (4.42) 

乱数により計算した CD は他気泡と接触するまで一定値を保つと仮定する．他気泡と

接触した場合，気泡が変形して VTも変化すると考えられるため，CDを再計算する． 

d > 5 mm の CDは次式で与える． 

)4(3

8

+
=

Eo

Eo
CD

 (4.43) 

一方，十分に汚染された気泡の CDは上限値（式(4.41), (4.43)）で与える． 

揚力 FL には以下の諸式[28]を用いる． 

LLBLLiL C VVVF rot)( ×−ρ−=  (4.44) 





≥−+−

<
=

91for0.41)0870240exp(

91for)](),nh(0.12min[0.29ta

.Eo.Eo.

.EoEofRe
C

HH

HHB

Li  (4.45) 

4700200016000110)(
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σ

ρ∆
=

2

H
H

gd
Eo  (4.47) 

ここで，CLi は揚力係数，EoHは気泡の長径 dHを代表長さとするエトベス数である． 

気泡の螺旋運動及びジグザグ運動を考慮するため，以下の遠心力を FF に用いる[28]． 

)cos(sin)( 21

2
eeF ttsC LVMGF ω+ωωρ+ρ=  (4.46) 

d.Sts )7221( +−=  (4.47) 

St
d

zLB nVV ⋅−π
=ω

)(2
 (4.48) 
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



=
zigzagfor0.09

helicalfor)0.057min(0.09, 0.67
Eo

St  (4.49) 

ここで，s，ωは各々気泡揺動運動の振幅と角速度である．e1 及び e2は水平面内で互い

に直交する単位ベクトルであり，ジグザグ運動では e2 = 0 とする．また，nz は鉛直方

向上向きの単位ベクトル，St はストロハル数である．入口における気泡の 90 %は螺

旋運動，10 %はジグザク運動と仮定する．さらに，ジグザグ運動をする気泡は他気泡

あるいは管壁との衝突が生じた際，90 %の確率で螺旋運動へと運動形態を変化させる． 

壁力 FW には次の相関式を用いる[29]． 
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W
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ここで，CW は壁力係数，nr は管半径方向の単位ベクトルである． 

浮力 FB は次式で評価する． 

gF )( GLB ρ−ξρ=  (4.52) 

ここで，ξはテイラー気泡周囲において自由落下している液膜下降流内では管軸方向

の圧力勾配が無いことを考慮するためのパラメータであり，下降している液膜中に存

在する小気泡に対してはξ = 0，その他の気泡に対してはξ = 1 である． 

4.5.1.3 液相速度場 
 

図図図図 4.18 に示すように，大気泡周囲の液相速度場を 4 つの領域（I−IV）に分割し，そ

れぞれの領域の速度分布をモデルで与える． 

領域 I は大気泡の影響がない領域であり，小気泡の存在は時間平均液相速度分布に

影響を及ぼさないと仮定する．領域 I における液相速度 VL(r)を次の液単相流における

標準的速度分布で与える． 
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液相速度の半径方向及び周方向成分に関しては時間平均量がゼロとなるため，後述す

る乱流速度モデルによる変動量のみを考慮する．大気泡先端領域（領域 II）に存在す

る小気泡は，大気泡運動が誘起する液相速度により大気泡上方に押し上げられるか大

気泡周囲の液膜流に巻き込まれる．領域 II の速度場は，式(4.53)にポテンシャル流れ

の解を付加して評価する．領域 II の範囲は気泡先端上下方向に各々D/2 及び D/5 の領

域とする．領域 III の大気泡周囲の液膜流は一様な流れであると仮定し，液相に対す

る一次元質量保存則から得られる次式で液膜流速度を評価する． 
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ここで，JL は液相体積流束であり，rT は式(4.29)の大気泡形状関数を用いて求める．

大気泡後流域領域（領域 IV）は，式(4.53)の液相速度分布と以下の後流速度場モデル

の線形和で与える． 
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 図図図図 4.18 液相速度場モデル[21] 

 

 

PW R.D/z.R )6700250( +−=  (4.61) 

ここで，V*は大気泡後流域領域における最大上昇速度 Vmaxを VT で無次元化した値，

Lm は Vmax となる位置の気泡後端からの距離，χは実験係数，f(r)は管半径方向因子，

RW は後流域における上昇流領域の半径である（図図図図 4.18）．領域 IV の範囲は大気泡後

端から 16D 後方までとする．なお，後流領域に他の大気泡が存在する場合は，後流領

域の範囲を後続大気泡先端までとする．本後流速度場モデルの妥当性は実験との比較

により確認されている[21]． 

4.5.1.4 乱流変動速度 
 

せん断誘起乱れ及び気泡誘起乱れによる液相変動速度が小気泡の運動に及ぼす影

響を考慮するため，新しい時刻の気泡位置を求める際に速度変動を加味した次式を用

いる． 
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tttt B ∆++=∆+ )()()( ’VVxx  (4.62) 

ここで，x は気泡位置，V’は乱れによる気泡の速度変動である．V’は液相乱れスケー

ルを考慮した次式で評価する． 

’’’ BIBISISI VVV β+β=  (4.63) 

)/min(1, dlmSISI =β , dl IBmBI /=β  (4.64) 

ここで，下付添字 SI，BI は各々せん断誘起乱れ，気泡誘起乱れを意味し，βは乱流渦

が気泡運動に及ぼす度合いを表す係数，lmは乱れの長さスケールを表す混合長である．

なお，層流条件ではせん断誘起乱れは生じないため，気泡誘起乱れのみを考慮する．

lmSI，lmBI には各々以下のモデルを用いる[30,31]． 

0.14)/(080)/(060 4 +−= PPPmSI Rr.Rr.R/l  (4.65) 

d.l IBm 60=  (4.66) 

VSI’及び VBI’は以下の正規分布に従う確率変数とする． 

( )22212 2)|(|exp)2(|)(| ζ−−πζ= − /mf /
’’ VV  (4.67) 

ここで，m は平均値，ζは標準偏差である． 

4.5.1.5 気泡のクラスター化及び合体 
 

大気泡後端から下方の一定領域（∆z/D ≤ 0.2）に存在する小気泡をクラスター化し

た気泡（気泡群）とみなし，大気泡と同一速度で上昇させる．大気泡の速度を計算す

る際，次式で補正した気泡径を用いる． 

1/333 )( ∑+= kL ddd  (4.68) 

ここで，dL は大気泡の球体積等価直径，dk はクラスター化した k番目の小気泡の等価

直径である．クラスター化した気泡は，渦の離脱や乱れ等の要因で下方に離脱するた

め[32]，一度クラスター化した小気泡も確率 PE1 で大気泡後流の下降流領域に移動さ

せる．PE1 は次式で与える． 
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一方，管壁近傍の下降流領域を流動する小気泡はそのまま遠方まで流される気泡と大

気泡背後の渦に巻き込まれて管中央部の上昇流領域に移動する気泡に分類される．そ

こで，管壁近傍の下降流領域に存在する小気泡をある確率 PE2 で管中央部の上昇流領

域に移動させる．PE2は式(4.69)と同じ関数形で与える． 
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気泡の合体過程は，気泡接近，液膜排出，気泡合体の 3 つの素過程に分類され，各

素過程は気泡の大きさ，相対速度，界面の汚れ等の因子に依存することが報告されて

いる[33,34]．しかしながら，多数の気泡が干渉する実際の流れ場において，これら種々

の因子を詳細に考慮することは困難である．そこで，合体確率 PC により気泡が合体

するか否かを判別する．合体しなかった小気泡同士は，完全弾性衝突の理論に基づい

た以下の諸式で衝突後の気泡速度 VB = (u, v, w)を求め反発させる． 
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ここで，q は気泡体積であり，下付添字 1，2 は衝突した各気泡を表す．気泡の反発方

向ϖ，ϑは 2 気泡の瞬時の界面形状などに支配され予測不可能であるため，0 ≤ ϖ ≤ π，

0 ≤ ϑ ≤ 2πの範囲内の値を一様乱数で与える．小気泡同士の合体確立 PC は，∆t の関数

（PC = CP∆t）として評価する．ここで，CP は実験係数であり推奨値が与えられてい

る[21]．実際の気泡合体過程は，気泡が接触してから合体するまでにはある程度の時

間を有するが[35]，本手法では気泡は瞬時に合体，変形すると仮定している．また，

合体後の気泡位置及び速度には両気泡の体積加重平均値を用いる．大気泡同士の合体

確立は PC =1 とする．合体後の気泡位置は先行大気泡の先端座標を固定して計算する．

小気泡と大気泡間の合体は，大気泡先端部や胴体部ではあまり起こらないため，大気

泡後端部の気泡クラスター内においてのみ発生すると仮定する．すなわち，クラスタ

ー化した小気泡の全体積が球形を想定した場合の最密充填（74.1 ％）を超えた時に，

クラスター化した全小気泡を大気泡と合体させる． 

4.5.1.6 気泡-液相間物質移動 
 

気泡内ガス p（= CO2，N2，O2）の物質量 np の時間変化及び溶解による気泡径変化

を，単一気泡の Sh 相関式を用いて計算する．計算方法は，4.4.2項に示した長時間気

泡溶解過程計算における手法と同じとした． 

4.5.2 計算手法の妥当性検証 

本計算手法の妥当性を検証するため，阿部[13]の気泡流実験結果と本手法を用いて

予測した計算結果を比較する．図図図図 4.19 に彼が用いた実験装置を示す．試験部は， 

D = 25.0 mm，長さ 6000 mm のアクリル樹脂製鉛直円管である．液相及び気相には各々

水と CO2（純度 99.5 vol.%）を用いている．CO2 は流量計を介し散気管より試験部へ

流入させている（図図図図 4.20）．本実験系より得られた流動様式撮影画像，管断面平均ボ

イド率，管半径方向ボイド率分布，気泡径分布を計算結果と比較する．管半径方向ボ

イド率分布は，点電極ボイドプローブ法[36,37]を用いて鉛直方向位置 z = 0.65−4.65 m

内の 5 つの断面（図図図図 4.19 中の破線の位置）で測定された． 

実験[13]及び計算条件を表表表表 4.3 に示す．ここで，αGin は試験部体積平均ボイド率であ

る．JL は 0.0562, 0.169 m/s（ReL = 1400, 4200）であり，小気泡同士の合体確立 PC の評

価に用いる CP は玉井による推奨値（0.07（層流），0.05（乱流））[21]を用いる．気泡 
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 図図図図 4.19 気泡流実験装置[13] 
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 図図図図 4.20 気泡流入部[13] 
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 表表表表 4.3 気泡流実験条件[13]及び計算条件 

 ReL JL [m/s] JG [m/s] αGin CP 

Run 1 1400 0.0562 0.0647 0.2 0.07 

Run 2 4200 0.169 0.0447 0.1 0.05 
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 図図図図 4.21 気泡流入直後の気泡径分布[13] 

 

 

追跡計算の入口境界条件として，気泡流入部における気泡径分布を与える．図図図図 4.21

に，阿部[13]が測定した気泡流入直後（0 < z < 50 mm）の気泡径分布を示す．図の横

軸は気泡径 dmと dm+1（= dm + 0.5 mm）の間隔で分類した気泡径 d，縦軸は気泡径区間

m に含まれる気泡の存在確率である（1 < m < 20）．計算は，D = 25.0 mm，管長 6000 mm，

時間刻み幅 0.005 s の条件で時間平均値の評価に十分な t = 500 sまで行なった．入口

境界条件には図図図図 4.21に示した実測値[13]を用いた．初期CO2モル分率は 0.995とした．

残りの成分は N2 と O2とし，空気の成分比（N2:O2 = 79:21）よりモル分率を各々算出

した．気泡溶解計算には，管内水-CO2 系気泡用 Sh 相関式(4.7)を用いた．計算時間は，

パーソナルコンピュータ（CPU: Core i7, Memory: 4 GHz）を使用して約 5 時間であっ

た． 

図図図図 4.22 に，本計算手法を用いて予測した気泡流の流動状態と測定結果[13]を示す．

各画像の中央部が図の上部に示す z 座標位置である．測定及び計算結果は同一時刻の

流れ場を区間毎に横方向に並べて表示している．Run 1 では，管下流ほど d が大きく

なっている．一方，Run 2 では気泡溶解により下流ほど d が小さい．Run 1，2 ともに

予測した流動状態は測定結果と良好に一致している． 

管断面平均ボイド率<αG>の鉛直方向変化の測定結果[13]を図図図図 4.23 に示す．<αG>は，



 

 

 

 

98 第 4 章 鉛直円管内汚染系単一気泡の物質移動相関式 
 

Run 2 において上流部で減少率が大きく，下流に流れるに伴い低下している．これは，

下流部における気液間の CO2濃度差の低下による CO2溶解量の減少，静水圧低下に伴

う気泡の膨張，液相中溶存 N2 と O2 の気泡内への放散による気相体積増加が要因と考

えられる．一方，Run 1 は z ≈ 2.5 m で<αG>が最小値に達し，その後増加に転じている． 
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 図図図図 4.22 流動状態の撮影結果[13]と数値予測結果の比較 
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予測した<αG>の鉛直方向変化を同図に実線で示す．両条件ともに計算結果は実験結果

を予測できている．Run 1 では z = 2.6 m において気泡内 CO2 が液相中溶存 CO2 と相平

衡状態に達していることが確認された．このため，下流になるほど静水圧低下に伴う

溶解度低下により CO2が気泡内へ放散し，<αG>は増加に転じる．したがって，d は下

流ほど大きくなる． 

図図図図 4.24, 4.25 に，管半径方向ボイド率分布及び気泡径分布の鉛直方向変化を示す．

左図の縦軸は管断面平均ボイド率<αG>で規格化した局所時間平均ボイド率αG である．

また，右図の横軸は気泡径 dmと dm+1 の間隔で分類した気泡径 d，縦軸は気泡径区間 m

に含まれる気泡の総体積Θm の全気相体積Θallに対する割合である．Run 1 では，下流

になる（z 増加）とともにボイド率分布が管中央にピークを有するコアピークへと遷

移している．これは，気泡に働く揚力の正負が d ≈ 5 mm において切り替わるためで

ある．すなわち，揚力は d < 5 mm において管壁方向（CLi > 0），d > 5 mm において管

中心方向（CLi < 0）に働く[38]．測定結果，計算結果ともに z > 4.0 m で d > 5 mm の気

泡数が多くなっており，これに伴うコアピーク分布への遷移を良好に予測できている．

一方，Run 2 では下流に進むにつれ d < 5 mm の気泡数が増加する傾向を計算できてお

り，コアピーク分布から管壁付近にピークを有するウォールピークへと遷移する測定

結果を予測できている． 

以上より，三次元 one-way 気泡追跡法[21,22]に単一気泡の Sh 相関式を組み込んだ 
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 図図図図 4.23 管断面平均ボイド率の測定結果[13]と数値予測結果の比較 
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 図図図図 4.25 管半径方向ボイド率（左）及び気泡径分布（右）の測定結果[13] と数値予測結果の比較（Run 2） 
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本計算手法により，阿部[13]の円管内水-CO2系気泡流の気泡溶解過程を良好に予測で

きることを確認できた．これは，本系（Sc = 470（>> 1））における気泡周囲の濃度境

界層は速度境界層に比べ非常に薄いため，気泡流による液相速度場の変化及び他気泡

の接触が物質移動に及ぼす影響が小さいことが主因と考えられる． 

4.5.3 物質移動を伴う鉛直円管内気泡流に及ぼす界面活性剤の影響 

4.5.1項に示した物質移動モデルを組み込んだ三次元one-way気泡追跡法[21,22]を用

い，界面活性剤により十分に汚染された系の鉛直円管内気泡流の数値予測を実施する．

表表表表 4.4 に計算条件を示す．計算は玉井による実験[21]と同じ条件で行なう．入口境界

条件には入口気泡径分布実測値（図図図図 4.26）[21]を用いた．また，D = 25.0 mm，管長 

6000 mm，時間刻み幅 0.005 s の条件で t = 500 sまで行なった．液相及び気相は，清浄

な水-空気系，清浄な水-CO2 系，Triton X-100 及び 1-ペンタノールにより十分に汚染さ

れた水-CO2 系の 4条件とした．清浄系における CP は玉井による推奨値[21]を用いた．

汚染系の CP は，界面活性剤の気泡合体抑制効果[34]を考慮するため，清浄系の 1/10 

 表表表表 4.4 計算条件 

 ReL JL [m/s] JG [m/s] αGin CP 

Run 3 7000 0.283 0.120 0.2 
0.05  

(Clean systems) 

0.005 (Contaminated systems) 

Run 4 1400 0.057 0.069 0.2 
0.07  

(Clean systems) 

0.007 (Contaminated systems) 
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 図図図図 4.26 初期気泡径分布[21] 
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 図図図図 4.27 清浄系及び汚染系気泡流の流動状態（Run 3） 
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 図図図図 4.28 清浄系及び汚染系気泡流の流動状態（Run 4） 
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とした．清浄な水-CO2 系の気泡溶解計算には式(4.7)，汚染系には式(4.10), (4.14), (4.18)

を用いた． 

図図図図 4.27, 4.28 に流動様式の空間発展を示す．物質移動の有無により鉛直円管内気泡

流の流動状態は大きく異なっている．物質移動を伴わない清浄な水-空気系気泡流は，

静水圧低下による気泡の膨張により下流になるほど d が大きくなっている．また，小

気泡が集合化して流動する気泡クラスターが形成されている．Run 3 では大気泡が形

成されず，管軸方向の疎密が少ない流れ場となっている．Run 4 ではテイラー気泡が

形成されている．気泡クラスターの合体により大気泡にまで成長した気泡は，大気泡

後流域に巻き込んだ小気泡との合体を繰り返し，さらに大きな気泡へと成長している 
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 図図図図 4.29 清浄系及び汚染系気泡流の管断面平均ボイド率 
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様子が確認できる．物質移動を伴う清浄な水-CO2 系気泡流では，Run 3, 4 ともに大気

泡は形成されていない．これは，気泡径が d > dT となる前に気泡の溶解が進行するた

めである．清浄系に比べ Sh が低い汚染系気泡流においても，界面活性剤により合体

が抑制され大気泡は形成されていない． 

<αG>の鉛直方向変化を図図図図 4.29 に示す．清浄な水-空気系気泡流では，気泡の減圧膨

張により<αG>が増加している．また，気泡合体によりテイラー気泡が形成される区間

（Run 4，z > 2.5 m）において<αG>は減少している．水-CO2 系気泡流では，気泡溶解

により<αG>は流動方向に減少しており，汚染系における<αG>の減少率は清浄系に比

べ小さい．Run 4 において，清浄系では z ≈ 2.0 m，汚染系では z ≈ 5.5 m（トリトン X-100），

z ≈ 3.5 m（1-ペンタノール）で<αG>は最小値に達し以降で増加に転じている．これは，

気泡内 CO2 がこれらの位置で液相中溶存 CO2と相平衡状態に達するためである． 

図図図図 4.30, 4.31 に，水-CO2 系気泡流における管半径方向ボイド率分布及び気泡径分布

の鉛直方向変化を示す．界面活性剤の有無が気泡流に及ぼす影響は Run 3 において明

確に確認できる（図図図図 4.30）．すなわち，汚染系気泡流（トリトン X-100）は上流から

下流までコアピークを維持しているのに対し，清浄系気泡流では下流に進むにつれウ

ォールピークへと遷移している．これは，清浄系気泡流では気泡溶解により揚力が管

壁方向に転じる d < 5 mm の気泡が増加するためである．汚染系気泡の Sh は清浄系気

泡に比べて低いため，溶解に伴う気泡径分布及びボイド率分布の変化が清浄系気泡流

に比べて下流側で生じている．1-ペンタノールにより汚染された水-CO2 系気泡流では，

z = 4.65 m においてウォールピークへと遷移し始めている．Run 4 では，清浄系気泡流

は z = 1.0−3.0 mにおいてウォールピークとなり，その後コアピークへと遷移している．

これは，気泡内 CO2 が液相中溶存 CO2 と相平衡状態に達したことで d が増加するため

である．一方，汚染系気泡流は下流に至るまでコアピークをほぼ維持している．Run 4

における清浄系及び汚染系気泡流（1-ペンタノール）は，物質移動が平衡状態に達し

た下流域において同程度の<αG>となるが（図図図図 4.29），気泡径分布が異なっている． 

z = 5.0 m における平均気泡径 dmean は，各々4.6 mm（清浄系），3.9 mm（1-ペンタノー

ル）であり，汚染系気泡流は清浄系気泡流に比べ小さい気泡径分布を有している．こ

れは，界面活性剤により気泡合体が抑制されるためである． 

表表表表 4.5 に，各条件における物質移動容量係数 kLAB， 

t

n

PXC

PXH
Ak BL

d

d

H2O

−
−=  (4.77) 

を比較する．ここで，P 及び X は気泡の位置に依らず各々101.3 kPa, 0.95 とし，管内

に存在する気泡の総物質移動量 dn より系全体の kLAB を算出した．サンプリング時間

は t = 100−500 s とした．Run 3 における汚染系気泡流の kLAB は，清浄系気泡流に比べ

トリトン X-100 では 20 %，1-ペンタノールでは 2.4 %小さい．他方で，Run 4 では汚
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 図図図図 4.30 清浄系及び汚染系気泡流の管半径方向ボイド率（左）及び気泡径分布（右）（Run 3） 
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 図図図図 4.31 清浄系及び汚染系気泡流の管半径方向ボイド率（左）及び気泡径分布（右）（Run 4） 



 

 

 

 

4.5 鉛直円管内気液二相気泡流における気泡溶解過程    109 
 

Time [s] 0.5 1.0 1.5 2.00.0

z
 =

 1
.7

5
−
2
.2

5
 m

(a) 清浄系 (b) 汚染系（トリトンX-100）

0.5 1.0 1.5 2.00.0

 図図図図 4.32 清浄系及び汚染系水-CO2気泡流流動様式の時間変化 
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 表表表表 4.5 清浄系及び汚染系 CO2気泡流における物質移動容量係数 

 Clean Triton X-100 1-pentanol 

Run 3 1.87×10
−6

 m
3
/s 1.49×10

−6
 m

3
/s 1.82×10

−6
 m

3
/s 

Run 4 7.78×10
−7

 m
3
/s 8.00×10

−7
 m

3
/s 8.34×10

−7
 m

3
/s 

 

 

染系気泡流の kLABは清浄系気泡流に比べ大きくなっている（+2.8 %（トリトンX-100），

+7.3 %（1-ペンタノール））．すなわち，Run 4 において系全体の総物質移動量は清浄

系に比べ汚染系が大きくなる．これは，界面活性剤の気泡合体抑制効果による気泡数

の増加，上昇速度の低下による気泡滞留時間の増加，<αG>の増加が要因である． 

物質移動を伴う水-CO2系気泡流では，気泡溶解により Run 3, 4 ともに大気泡がみら

れなかった．そこで，テイラー気泡が形成される水-空気系気泡流（Run 4）の z = 5.0 m

の気泡径分布を入口境界条件として与え，大気泡を含む清浄系及びトリトン X-100 に

より汚染された水-CO2気泡流を予測する．図図図図 4.32 に，z = 1.75−2.25 m における流動様

式の時間変化を示す．清浄系では，大気泡と大気泡後流の気泡クラスターとの合体が

みられる．しかし，気泡合体による大気泡の d の増加は小さく，同程度の大きさを維

持しながら上昇している．これは気泡溶解によるものである．気泡合体及び溶解によ

り，管軸方向の疎密が増加している．汚染系では，気泡合体が抑制されるため大気泡

は後流の気泡クラスターとともに上昇している．また，汚染系気泡の Sh は清浄系に

比べて小さいため，溶解による d 変化は小さい． 

以上の気泡流計算結果は，単一気泡の溶解実験より得られた知見から推察される傾

向と一致しており，本手法は管内気泡流の流動状態，管断面平均ボイド率，管半径方

向ボイド率分布，気泡径分布の変化を妥当に予測できていると考えられる．しかしな

がら，本計算では気泡間の干渉（衝突，合体，分裂）が気液間物質移動に及ぼす影響

を考慮していない．また，界面活性剤が気泡合体，揚力等に及ぼす影響は十分に整備

されておらず，さらなる研究が必要である．これらが物質移動に及ぼす効果の検討及

び妥当性検証のための実験データの取得は今後の課題である． 

4.6 結言 

本章では，第 2章及び第 3章で得た汚染系気泡の実験データベースに基づきシャー

ウッド数 Sh の相関式を構築した．また，下降流中に停滞させた汚染系気泡の長時間

の溶解過程を測定し，構築した相関式を用いて計算した気泡径時間変化との比較より

本式の長時間気泡溶解過程に対する適用性を検証した．さらに，本式を用いて三次元
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one-way 気泡追跡法による鉛直円管内気泡流の数値予測を行ない，界面活性剤が物質

移動を伴う気泡流に及ぼす影響を考察した．本章で得た結論を以下に示す． 

 

(1) 管内汚染系気泡の Shは，気泡が楕円形気泡からテイラー気泡へと遷移する気泡

径を用いて無次元化した気泡径により整理できる． 

 

(2) 種々のアルコールにより十分に汚染された気泡の Shを整理する際，吸着係数の

違いを考慮する必要がある． 

 

(3) 作成した Sh相関式は，様々な気泡径，気泡形状，初期気相内成分比に対する汚

染系単一二酸化炭素気泡の長時間溶解過程を良好に予測できる． 

 

(4) 単一気泡の Sh相関式を組み込んだ三次元 one-way気泡追跡法により，物質移動

を伴う汚染系気泡流を妥当に予測できる見通しを得た． 
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石油精製プラント，気泡塔反応装置，深層曝気システムなど，種々のエネルギー・

環境関連工業機器では，気泡内のガスが周囲の液相中に溶解する物質移動現象が利用

されている．物質移動を伴う気液二相流を利用した工業機器の合理的設計や性能・安

全性の向上には，機器内の流動特性の把握が不可欠となるが，流動特性は気泡の物質

移動による気泡径，気泡形状，気泡上昇速度等の変化が大きく依存する．また，工業

的に利用される液相には界面活性剤等の不純物が含まれることが多い．このため，液

相内の汚染物質が気泡の物質移動に及ぼす影響を把握しておくことが重要である．界

面活性剤により汚染された気泡の物質移動に関する既存の研究の多くは無限静止液

中単一気泡を対象としており，工業的に広く利用されている配管内気泡の物質移動に

及ぼす界面活性剤の影響を調べた研究例は少ない．幅広い汚染程度の気泡のシャーウ

ッド数 Sh を評価するためには，まずは十分に汚染された気泡の Sh を精度良く評価す

る必要がある．また，気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を考慮する際，界面

活性剤の吸着・脱離特性が重要な因子となる．しかしながら，種々の界面活性剤によ

り十分に汚染された管内気泡を対象としたデータベースはなく，現状では管内を流動

する様々な形状の汚染系気泡の物質移動を評価できる Sh 相関式はない． 

そこで本研究では，鉛直円管内の様々な形状を有する単一二酸化炭素（CO2）気泡

の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を調べ，気泡溶解を予測可能な Sh 相関式の構

築を目的とした． 

 

第 2 章では，管径 D の異なる 3 種類の鉛直円管（D = 12.5 ,18.2, 25.0 mm）を用いて

管内静止液中単一 CO2気泡の物質移動に及ぼす界面活性剤の影響を調べた．界面活性

剤にトリトン X-100 を用い，鉛直管内を上昇する幅広い直径比λ（= 気泡径 d/D）の

汚染系単一気泡の溶解実験を実施した．本実験におけるλ範囲（0.22 < λ < 1.7）で，気

泡は楕円形，揺動形，冠球形，砲弾形のテイラー気泡等の様々な形状を呈した．気泡

の撮影画像に画像処理を施し，d の時間変化より物質移動係数 kL を測定した．鉛直管
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内汚染系楕円形気泡の kL は，界面活性剤濃度 Csol の増加に伴い低下し，気泡が十分に

汚染されると Csol に依らず一定の値となった．一方，λの小さい楕円形気泡の上昇速

度は，界面張力の低下により kL が一定値となる Csol 領域においても Csol 増加とともに

低下した．本実験系におけるシュミット数 Sc は 1 よりも十分に大きいため（Sc = 470），

気泡周囲の濃度境界層は速度境界層に比べて非常に薄くなる．したがって，Csol 増加

による VB の変化が kLに及ぼす影響は小さい．このため，VB が Csol増加に伴い低下す

る Csol 範囲においても kL は一定となり，本 Csol 範囲において気泡は十分に汚染されて

いるといえる．界面活性剤は汚染系テイラー気泡の kL にも影響を及ぼし，kL は清浄系

気泡に比べ低下した．しかし，λの増加ともに kL は上昇し，高λ範囲において清浄系

気泡の kL と同程度となった．この要因を調べるため，界面追跡法を用いてテイラー気

泡界面における界面活性剤濃度分布を予測し，物質移動との関係を調べた．その結果，

トリトン X-100 水溶液中気泡は，八田数 Ha（界面活性剤の移流速度に対する吸着速

度の比）が小さいため，テイラー気泡底部に界面活性剤が蓄積し気泡上部はほぼ清浄

となることがわかった．したがって，λ増加に伴い清浄な領域が気泡全界面に占める

割合が大きくなり，汚染系でも清浄系と同程度の kL となる． 

 

第 3 章では，前章と同様の実験装置を用いてアルコール水溶液中気泡の溶解実験を

行なった．4 種類の直鎖飽和アルコール（1-ペンタノール，1-ヘプタノール，1-オクタ

ノール，1-デカノール）により十分に汚染された気泡の kL を測定し，界面活性剤の吸

着・脱離特性が物質移動に及ぼす影響を調べた．アルコールにより汚染された鉛直管

内気泡の kL は，Csol 増加に伴い低下し，高 Csol 領域において Csol に依存せず一定とな

った．したがって，本 Csol 範囲において気泡は十分に汚染されたと判断できる．十分

に汚染されたアルコール水溶液中楕円形気泡の kL は，炭素鎖長増加とともに低下する

が，炭素鎖長の増加が kL に及ぼす影響は炭素鎖が長いほど小さくなることがわかった．

また，アルコール水溶液中気泡の Ha は 1 より十分に大きいため（O(10
1
)），気泡界面

全体に界面活性剤が高濃度に分布し，kL は低下する． 

 

第 4 章では，第 2 章及び第 3 章で得た汚染系気泡の実験データベースに基づき Sh

相関式の構築を試みた．管内汚染系気泡の Sh（トリトン X-100）は，気泡が楕円形気

泡からテイラー気泡へと遷移する気泡径 dT を用いて無次元化した気泡径 d*を用いて

整理することで，良好な評価が得られた．すなわち，管内の十分に汚染された単一気

泡の物質移動は，Sh = F(d*)Re
1/2

Sc
1/3

の関数形（式(4.10)）で評価できる．ここで Re

は気泡レイノルズ数である．本 Sh 相関式の他の界面活性剤への適用性を検証するた

め，非イオン性界面活性剤であるヘキサエチレングリコールモノテトラデシルエーテ

ル（C14E6）を用いて追加実験を行なったところ，本式は C14E6 水溶液中気泡の Sh

も良好に評価できた．一方，アルコールにより汚染された気泡の Sh は炭素鎖長によ
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り傾向が異なり 1つの式で評価することはできない．そこで，アルコールの吸着係数

を式(4.10)に組み込み，炭素鎖長の影響を考慮した．次に，構築した相関式の長時間

気泡溶解過程予測に対する適用性を検証するため，下降流中に停滞させた汚染系気泡

の溶解過程を測定した．測定結果と本式を用いて計算した気泡径変化を比較し，様々

な気泡径，気泡形状，初期気相内成分比に対する汚染系単一 CO2 気泡の長時間溶解過

程を本式により良好に予測できることを確認した．さらに，本式を用いて三次元

one-way 気泡追跡法による鉛直円管内気液二相気泡流の数値予測を実施した．本計算

手法は，管内気泡流の流動状態，管断面平均ボイド率，管半径方向ボイド率分布，気

泡径分布の変化を妥当に予測できており，単一気泡の Sh 相関式を組み込んだ三次元

one-way 気泡追跡法により，物質移動を伴う汚染系気泡流を妥当に予測できる見通し

を得た． 

 

以上，本研究では鉛直円管内を流動する様々な形状の単一気泡の物質移動に及ぼす

界面活性剤の影響に関する知見を取得するとともに，管内汚染系気泡の溶解過程予測

に適用可能な Sh 相関式を構築した． 



 

 

 

 

118    付録 

 

 

 

 

付録 
 

 

 

A.1 気泡内モル分率の算出方法 

阿部ら[1,2]は，物質移動が平衡状態に達した後の気泡径と初期気泡径の関係に対す

る評価モデルを提案している．温度 Tが一定の場合，理想気体の状態方程式より任意

の時刻 tにおける気泡径 dは次式で求められる． 

∑=
π
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3

1

3
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6

)()(

p
p RTtn

tPtd
 (A.1) 

ここで，Pは気泡内圧，npはガス p（= 二酸化炭素（CO2），窒素（N2），酸素（O2））

の物質量，R は一般ガス定数である．したがって，平衡状態時（t = teq）と初期時刻 

（t = 0）の気泡体積比は次式で与えられる． 
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np(teq)はガス pの物質移動速度 np（= dnp(t)/dt）を用いて次式で表せる． 

∫+=
eq

in

t

t ppeqp ttnntn )d((0))( &  (A.3) 

npは式(2.3)より次式で与えられる． 

)()( 2

LpSpLp CCkdtn −π−=&  (A.4) 

ここで，kLは物質移動係数，CSは気泡界面におけるガス p の濃度，CLは液相中のガ

ス pの濃度である．式(A.3)を式(A.2)に代入すると，次式を得る． 

⋅ 

⋅ 



 

 

 

 

A.1 気泡内モル分率の算出方法    119 
 

)(

(0)

(0)

)d(

1
(0)

)(
3

1

3

1

3

eq

p
p

p

t

t p
eq

tP

P

n

ttn

d

td
eq

in



































∑

∑ ∫
+=









=

=

&

 (A.5) 

ここで，ガス pと CO2の移動速度の比 Rpを定義する． 
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式(A.4)及びシャーウッド数 Sh相関式(4.10)を式(A.6)に代入し整理すると，次式を得る． 
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ここで，DLは拡散係数である．ガス pの総移動量は式(A.6)より次式で表せる． 
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Rpの時間変化が小さいと仮定すると， 
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となる．上式を式(A.5)に代入すると，次式を得る． 

)(

(0)

(0)

)d(
1

(0)

)( 3

1
3

1

CO2

3

eq
p

p

p
p

t

teq

tP

P
R

n

ttn

d

td eq

in



















∑

















∑

∫
+=









=

=

&

 (A.10) 

平衡状態までに CO2が全て溶解すると仮定すると，CO2の総移動量は式(A.3)より次

式で表せる． 
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式(A.10)右辺の丸括弧内に上式を利用すると， 
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となる．式(A.12)を式(A.10)に代入すると次式を得る． 
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Rpは d(0)に依存しないため，上式は体積比[d(teq)/d(0)]
3
が初期気泡径 d(0)に依存しない

ことを示している． 

式(A.13)は，Rpの時間変化が小さいという仮定に基づき導出されている．この仮定

の妥当性を検証するため，様々な d(0)及び初期 CO2 モル分率 XCO2(0)における 

[d(teq)/d(0)]
3
を測定する．管径 D は 25.0 mm，d(0)は 15.6, 21.2, 26.7 mm とした． 

XCO2(0)は 0.999, 0.8, 0.5 の 3 条件とした．界面活性剤には 1-ヘプタノールを用いた．

Rpの計算に必要な物性値には溶解開始時の値を用いた．P(0)は大気圧，P(teq)は式(2.7)

を用い算出した．測定結果を図図図図A.1に示す．[d(teq)/d(0)]
3
は d(0)に依存せず一定である．

また，測定結果は式(A.13)で良好に評価できている．以上より，式(A.13)の妥当性を確

認できた． 

任意の時刻 t における XCO2(t)を式(A.13)から求める．式(A.13)を XCO2(0)について解

く． 
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上式は t < teqにおける任意の時刻においても成り立つ．したがって， 
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を得る．ここで，気泡径比 d(teq)/d(t)は式(A.13)を用いて次式で表せる． 
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式(A.16)を式(A.15)に代入すると，次の d(t)と XCO2(t)の関係式を導ける． 









= (0)

(0)

)(

(0)

)(
)( CO2CO2 X,

P

tP
,

d

td
functiontX  (A.17) 

XCO2(t)は dinに依存せず体積比[d(t)/d(0)]
3
から求められる．図図図図 A.2 に，式(A.17)を用い

て計算した XCO2(t)と[d(t)/d(0)]
3
の関係（d(0) = 15.6, 23.7, 26.7 mm; XCO2(0) = 0.999）を示

す．XCO2(t)は d(0)に依らず[d(t)/d(0)]
3
から求められる．このため，kLを計算する際に必

要となる XCO2(t)は初期及び任意の時刻の体積比より求めた． 

A.2 汚染系単一気泡溶解実験の実験条件 

表表表表 A.1に，管内静止液中汚染系単一気泡の溶解実験における実験条件を示す．ここ

で，Csolは界面活性剤濃度，Laはラングミュア数である． 

 表表表表 A.1 汚染系単一気泡溶解実験の界面活性剤濃度 

 Csol [mol/m
3
] Csol [ppm] Csol [wt.%] σ [N/m] La 

Triton X-100 0.5×10
−3

 0.32 3.2×10
−7

 0.068 0.76 

 1.0×10
−3

 0.65 6.5×10
−7

 0.065 1.5 

 2.5×10
−3

 1.6 1.6×10
−6

 0.061 3.8 

 0.010 6.5 6.5×10
−6

 0.052 15 

 0.020 13 1.3×10
−5

 0.047 30 

1-pentanol 6.9 610 6.1×10
−4

 0.065 0.55 

 10 880 8.8×10
−4

 0.063 0.80 

 12 1100 1.1×10
−3

 0.062 0.99 

 16 1400 1.4×10
−3

 0.060 1.3 

1-heptanol 0.34 40 4.0×10
−5

 0.068 0.31 

 0.62 72 7.2×10
−5

 0.065 0.56 

 2.5 290 2.9×10
−4

 0.055 2.3 

 3.1 360 3.6×10
−4

 0.052 2.8 

 5.0 580 5.8×10
−4

 0.046 4.6 

1-octanol 0.10 13 1.3×10
−5

 0.068 0.24 

 0.17 22 2.2×10
−5

 0.065 0.43 

 0.23 30 3.0×10
−5

 0.063 0.58 

 0.29 37 3.7×10
−5

 0.062 0.71 

 0.77 100 1.0×10
−4

 0.052 1.9 

 1.7 230 2.3×10
−4

 0.041 4.4 

1-decanol 0.13 2.1 2.1×10
−6

 0.067 0.16 

 0.042 6.7 6.7×10
−6

 0.057 0.50 

 0.058 9.2 9.2×10
−6

 0.052 0.70 

 0.10 16 1.6×10
−5

 0.043 1.2 



 

 

 

 

A.3 界面張力の測定方法    123 
 

A.3 界面張力の測定方法 

界面張力σはペンダントバブル法[3,4]を用いて測定した．図図図図 A.3 に実験装置の概略

を示す．試験液体中に上向きに設置したノズルの先端にシリンジを用いて気泡を生成

し，静止した状態の気泡を撮影した．この際，気泡形状は気液各相の密度，気泡径，

界面張力に依存するため，撮影画像を解析することによりσを測定することができる． 

図図図図 A.3 に示すように，気泡の水平断面の最大直径を de，気泡の先端から垂直に de

だけ下方における気泡の水平断面の直径を ds とすると，σは次式で与えられる． 
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ここで，∆ρは気液密度差，g は重力加速度，1/Q は s（= ds/de）の関数である．g(s)は

次の Misak の式[5]を用いた． 
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 図図図図 A.3 ペンダントバブル法[3,4] 
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A.4 中程度に汚染された気泡の物質移動評価方法の検討 

Sardeingら[6]は，Griffithの stagnant capモデル[7]に基づき中程度に汚染された気泡

の kLを界面活性剤の界面被覆率 Seを用いた清浄系・十分に汚染された系の kLの線形

補間により評価している．そこで，D = 12.5 mmにおける楕円形気泡の実験データ（ト

リトン X-100）を対象に，次式を用いて Sardeingらの物質移動評価モデル[6]の妥当性

を検証する． 

FCC ShSeShSeSh +−= )(1  (A.21) 

ここで，添字 C, FCは各々清浄系及び十分に汚染された系を意味する．Shは次式で定

義される． 

L

L

D

dk
Sh =  (A.22) 

ShC及び ShFCは，細田らのモデル（式(4.7)）[8,9]及び式(4.10)に基づき次式で評価する． 

1/2)( PefSh CC λ=  (A.23) 

1/31/2*)( ScRedfSh FCCF =  (A.24) 

ここで，λは直径比（= d/D），d*は気泡が楕円形気泡からテイラー気泡へと遷移する

気泡径 dTを用いて無次元化した気泡径（= d/dT）である．気泡レイノルズ数 Re，シュ

ミット数 Sc，ペクレ数 Peはそれぞれ次式で定義される． 

L

BdV
eR

ν
=  (A.25) 

L

L

D
Sc

ν
=  (A.26) 

)( ScRe
D

dV
Pe

L

B
==  (A.27) 

ここで，VBは気泡の終端上昇速度，νLは動粘性係数である．式(A.23), (A.24)中の関数

fC及び fFCは，Se = 0, 0.94における d < dTの実験データより最小二乗法を用いて求め 
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 図図図図 A.4 楕円形気泡の物質移動係数（トリトン X-100，D = 12.5 mm）と式(A.21)の比較 

 

 

た． 

D = 12.5 mmにおける実験及び計算結果の比較を図図図図 A.4に示す．式(A.21)を用いて計

算した管内気泡の kLは，Se 増加に伴い低下している．しかしながら，中濃度の界面

活性剤水溶液中気泡の kLは計算値が実験値に比べ高くなり式(A.21)では精度の良い評

価は得られない．したがって，管内の中程度に汚染された気泡の物質移動は，Seを用

いた ShCと ShFCの線形補間で精度良く評価することはできない． 

阿部ら[1,2]は，界面張力の低下が物質移動に影響を及ぼすと考え，3 種類の界面活

性剤（トリトン X-100，1-ペンタノール，1-オクタノール）水溶液中気泡の Shに対し

Gibbsの吸着等温式（σ = σC + RTΓmln(1−Se) [10]）に基づく次式を考案した． 

]),ln(1max[ FCFCC ShSeShShSh −ω+=  (A.28) 

ここで， σCは清浄な界面における界面張力， Γmは気泡界面での界面活性剤の飽和濃

度，ωは Reの関数である．式(A.28)中の Seは，対象とする界面活性剤水溶液のσに相
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当するトリトン X-100 水溶液の Csolより算出する．例えば，10 mol/m
3
の 1-ペンタノ

ール水溶液のσと同じ値となるトリトンX-100水溶液のCsolは 1.6×10
−3

 mol/m
3
であり，

式(A.28)に用いる Seの値は 0.71 となる．すなわち式(A.28)は，σが同じ値となる条件

下では Shは界面活性剤の種類に依らず同じ値となることを示している． 

式(A.28)の妥当性を検証するため，管内気泡の Shのσ依存性を調べる．図図図図 A.5に，

トリトン X-100及びアルコール水溶液中気泡の Sh（d = 7 mm, D = 12.5 mm）をσ/σC

に対してプロットする．σ低下に伴う Shの低下割合は，1-オクタノール，1-デカノー

ル，トリトン X-100において同様の傾向を示している．すなわち，これらの界面活性

剤ではσが同じ値となる条件下において同程度の Shとなる．しかしながら，1-ペンタ

ノール及び 1-ヘプタノールでは同じσで Shが異なっており，式(A.28)を適用すること

はできない．したがって，中程度に汚染された気泡の Sh を精度良く評価するために

は，σの低下のみならず他の因子も考慮する必要がある． 

界面活性剤の吸着による気泡の kLの低下要因は，マランゴニ力作用による界面流動

の阻害，界面張力波の減衰による界面積の減少，σの低下等が指摘されている[2,11−14]．

界面活性剤の種類，濃度，気泡界面における界面活性剤濃度分布は，これらの因子に

大きく影響を及ぼすことが報告されているが[15−17]，物質移動に及ぼす影響は十分に

理解できていない．これら因子が気泡の物質移動に及ぼす影響の把握が今後の課題で

ある． 
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A.5 管内径 18.2 mm における物質移動実験データベース 

D = 18.2 mmにおける汚染系気泡（トリトン X-100，Csol = 10 mmol/m
3
）及び清浄系

気泡の上昇速度 VBを，横軸を d及びλとし図図図図 A.6に示す．図中の dTは気泡が楕円形状

からテイラー気泡へ遷移し始める気泡径であり，網掛領域はその遷移域を示す．λの

小さい楕円形汚染系気泡（λ < 0.55）の VBは，マラゴンニ力の作用により清浄系気泡

に比べ低下している[18]．気泡がテイラー気泡になると，汚染系気泡の VBは dに依ら

ず清浄系気泡と同程度となる．図図図図 A.7に，D = 18.2 mmにおけるトリトン X-100によ

り十分に汚染された気泡の物質移動係数 kLを示す．汚染系気泡の kLは清浄系気泡に

比べて著しく低下している．汚染系テイラー気泡の kLは d増加とともに高くなってい

る．これは，八田数 Haが小さいためテイラー気泡底部に界面活性剤が蓄積し，気泡

上部がほぼ清浄になることが主因と考えられる（図図図図 2.19）． 

図図図図 A.8に，アルコール水溶液中気泡の VB（D = 18.2 mm）を示す．λ増加に伴う VB

の変化は，トリトン X-100水溶液中気泡と同様の傾向を示している．テイラー気泡の

VBは，図図図図 3.9に示したように全ての液相において先端がほぼ同じ形状であるため，ア

ルコールの有無，種類に依らず同程度である．D = 18.2 mmにおけるアルコール水溶

液中気泡の kLを図図図図 A.9 に示す．アルコール水溶液中気泡の kLは，炭素鎖長増加とと 
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 図図図図 A.6 トリトン X-100 水溶液中気泡の上昇速度（D = 18.2 mm） 
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 図図図図 A.7 トリトン X-100 水溶液中気泡の物質移動係数（D = 18.2 mm） 

 

 

もに低下している．炭素鎖長の増加が kLに及ぼす影響は，炭素鎖が長いほど小さくな

り，1-オクタノール及び 1-デカノール水溶液中気泡の kLは同程度となっている．汚染

系テイラー気泡の kLは， λ増加とともに増加し高λ範囲（λ > 1.3）においてアルコー

ルに依らず同程度となっている．また，アルコール水溶液中気泡は Haが高いため，

気泡界面全体に界面活性剤が吸着し，高λ範囲においても kLは清浄系気泡よりも低い． 

A.6 アルコール濃度が物質移動に及ぼす影響 

図図図図 A.10(a)に，様々な Csolにおける d = 6, 7, 8 mmの楕円形気泡（D = 12.5 mm）の kL

を示す．高 Csol領域（Csol > 10 mol/m
3
：1-ペンタノール，Csol > 3 mol/m

3
：1-ヘプタノ

ール，Csol > 0.3 mol/m
3
：1-オクタノール，Csol > 0.05 mol/m

3
：1-デカノール）において，

kLは Csolに依存していない．また，D = 25.0 mmにおいても同様の傾向を示している

（図図図図 A.10(b)）．したがって，これらの Csol領域において気泡は十分に汚染されてい

るといえる． 
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(a) 楕円形-揺動形気泡 
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(b) テイラー気泡 図図図図 A.8 アルコール水溶液中気泡の上昇速度（D = 18.2 mm） 
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(a) 楕円形-揺動形気泡 
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(b) テイラー気泡 図図図図 A.9 アルコール水溶液中気泡の物質移動係数（D = 18.2 mm） 
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 図図図図 A.10 様々なアルコール濃度における物質移動係数 

A.7 アスペクト比の測定方法 

撮影画像より楕円形気泡のアスペクト比 Eを測定する方法を以下に述べる． 

 

(1) 撮影画像を二値化し，気泡界面及びその座標を検出する． 

(2) 取得した界面座標と重心との距離が最長となる長さを長径 dHとする（図図図図 A.11）． 
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 図図図図 A.11 アスペクト比の測定方法 

(3) 重心を通過し dHと直交する長さを短径 dVとする． 

(4) 次式より Eを算出する． 

H

V

d

d
E =  (A.12) 

 

dH及び dVは気泡の界面振動により変動するため，平均値を算出した．サンプリング

時間は平均値が十分に収束する 1 sとした．  

A.8 テイラー気泡界面のアルコール濃度分布 

2.4 節に示した界面追跡法[16]により予測したテイラー気泡界面の 1-ペンタノール

及び 1-オクタール濃度分布（D = 12.5 mm）を図図図図 A.12に示す．ここで， Γmは気泡界

面での界面活性剤の飽和濃度，σCは清浄な界面における界面張力である．気泡先端部

に吸着した界面活性剤は，界面上の流動によって気泡底部へ移流される．このため，

気泡先端においてΓ/Γmは最小値となり，底部で最大となる．両液相における Haの範

囲は，各々3.1 < Ha < 32（1-ペンタノール，Csol = 12 mol/m
3
），4.1 < Ha < 28（1-オクタ

ノール，0.77 mol/m
3
）であり，1に比べて十分に大きい．このため，テイラー気泡は

気泡界面全体に高濃度の界面活性剤が吸着している． 

A.9 アルコール水溶液中気泡の長時間溶解過程 

管内汚染系気泡用 Sh 相関式(4.14), (4.18)による初期気相内成分比の異なる気泡 
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(a) 1-ペンタノール 
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(b) 1-オクタノール 図図図図 A.12    テイラー気泡界面のアルコール濃度及び界面張力の分布（D = 12.5 mm） 
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 図図図図 A.13 長時間気泡溶解過程における初期気相内成分比の影響（1-オクタノール） 
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（(XCO2, XN2, XO2) = (0.8, 0.16, 0.04), (0.5, 0.40, 0.10)）の長時間溶解過程の予測能力検証

するため，下降流中に停滞させた 1-オクタノール水溶液中気泡の長時間の気泡径変化

を測定した． 

測定結果を図図図図 A.13に計算結果とともに示す．初期気泡径 dinは 26.7 mm，初期 CO2

モル分率 Xinは 0.8，0.5とした．D = 25.0 mmの測定値にばらつきが大きい原因は，λ

が小さく気泡の横方向重心位置が大きく変動したためと考えられる．計算結果は実験

結果と良好に一致している．したがって，様々な初期気相内成分比において，テイラ

ー気泡から小気泡まで変化する管内汚染系単一気泡の長時間溶解過程を本 Sh 相関式

により良好に予測できることが確認できた． 
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