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Summary 
High efficiency of gas absorption may be one of the important techniques for protection of global 

environment. A new concept of gas absorption by utilizing condensation process was proposed which is called 

“condensate film method"， and its proof experiment was conducted with regard to the condensation heat 

transfer in vertical cooling tube. Theoretical analysis was performed on the critical condition of mist formation 

in the cooling tube flow and the falling liquid film under the same mass flow rate condition. Comparing between 

the both analytical resu1ts and experimental data， the concept proposed in this paper was identified and the 

mechanism of the gas absorption through the condensate and the mist droplets was clarified. 

Key words: Gas absorption， Condensation process， Mist formation， Mass transfer， Carbon dioxide 

1.緒言

気体と液体との直接接触により可溶性ガス

成分を液中に溶解分離するガス吸収法は，混

合ガスからの有用成分の田収あるいは不純物

質の除去などを目的に各種工業操作において

広く用いられている。近年，地球規模の環境問

題に直面し，炭酸ガスをはじめとする環境影

響物質の除去・回収や有害汚染物質の処理を
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目的にガス吸収の高効率化の要求がますます

高まっている。

化学反応を伴わない物理的ガス吸収法を対

象とした場合，ガス吸収はガス分子の拡散速

度が小さい液相内(気相に比して数オーダー

小さい)の物質拡散支配となる。そのため，こ

れまで流下液膜法を対象に外部スピーカーに

よる液膜表面の波状化 1)や液膜流の乱流混合
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刊さらに噴霧流法による接触表面積の拡大3)な

どによるガス吸収の促進効果についての追究が

行われてきている。しかし，液相内でのガス拡

散支配下でのガス吸収ではその促進には限界が

あると言える。

本研究は，有害汚染物質(ガス，微粒子)と

凝縮性気体を含む中低温排ガスを対象に，冷却

面との接触により生ずる凝縮過程を利用して，

液相拡散から気相拡散支配とすることによりガ

ス吸収を促進する，新たなガス吸収法(以下凝

縮液膜法と称する)の開発を目的とするもので

ある。本報では，まず鉛直冷却円管内の C02ガ

スと水蒸気の混合気流を対象に凝縮吸収実験を

行い，同一液膜質量流量下での流下液膜法との

比較により，提案する本方式のガス分離回収の

促進効果について実験的に追求したものであ

る。

号記

Cp 比熱

d ・ 円管内径(=2ro) 

ds 液滴直径

D 拡散係数

h 熱伝達率

ho 物質伝達率

hfg 凝縮潜熱

H へンリ一定数

k 熱伝導率

Lc 冷却部長さ

m 局所物質移動量

M 全物質移動量

MC02，MH20 炭酸ガス，

MJ 流下液量

p 圧力

Pr プラントル数

q 局所熱流束 [W/m2] 

R ガス定数 [J!kgoK] 

RC02.RH20 炭酸ガス，水のガス定数[J!kg・K]
Re

d
管直径を代表長さとするレイノノレズ数

r 半径方向距離 [m] 

円管半径 [m] 

シュミット数

温度

U， u z方向速度成分

[J!kgoK] 

[m] 

[m] 

[m2/s] 

[w/m2K] 

[m/s] 

[J!kg] 

[GPa] 

[W/mK] 

[m] 

[kg/m2os] 

[kg/s] 

水の分子量

[kg/s] 

[ Pa] 

r o 

Sc 

T [OC] 

[m/s] 

falling liquid film 

(a) Falling liquid film method (b) Cond巴nsat巴filmmethod 

Fig.l 

Z 流れ方向距離 [m] 

6 液膜厚さ，境界層厚さ [m] 

μ 粘性係数 [Pa.s] 

ρ 濃度 [kg/m3] 

τ せん断応力 [PaJ 

添字

b ノ勺レク

f 液膜

g ガス

gc 凝縮液膜へのガス吸収

d 流下液膜へのガス吸収

gm 凝縮ミストへのガス吸収

gG 気相内のガス

gL 液相内のガス

G 混合ガス

界面

ln 入口

L 液中目

m 平均値，ミスト

out 出口

S 壁面

sat 飽和値

温度

V 葱気

vc 壁面凝縮

vm 凝縮ミス卜

z 局所値

O 初期値

2. 輝縮を利用したガス吸収法の提案

本研究で提案する凝縮液膜法を流下液膜法と

比較して Fig.lに示す。物理的ガス吸収は，溶

質ガスが気相内を拡散移動し，気液界面で溶
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解，引き続き液相内を拡散移動する物質移動現

象である。この場合，ガス吸収速度は気液両相

での拡散速度および気液界面抵抗によって決定

されるが，気相内のガス分子の拡散速度が液相

内に比べてはるかに大きく，また界面抵抗も小

さいため，その結果として Fig.1(a)に示す流下

液膜法の物質移動は一般には液相内ガス拡散律

速となる九これに対して，ガスと碇縮性気体を

含む高温の混合気を冷却面と接触させ，凝縮液

膜の形成と同時に気流とのガス濃度差によりガ

ス分子を液膜表面へ気相内拡散輸送により吸収

させる， Fig.1(b)の凝縮液膜法では，ガス吸収

が気相内ガス拡散律速となり，大幅な促進が期

待される。すなわち，蒸気凝縮による液膜表面

のガス濃度の更新によって気相側での常に高い

ガス濃度ポテンシヤノレが維持され，また，ガス

吸収と凝縮の速度比が一定で液膜内ガス濃度は

一様分布となるため，液相内の拡散輸送は殆ど

無視できることによる。また，凝縮過程におい

ては気相中に温度と蒸気濃度場が共存するた

め，条件によっては熱力学的に不安定な過飽和

域が形成され，安定系への移行として気流中に

含まれる塵，挨などを核としたミストが発生す

る。ミストの発生は，ガス吸収に対する吸収表

面積の増加とガス分子の拡散距離の短縮などの

さらなる二次的促進効果をもたらすことが期待

される。

Inlet Chamber 
Mixinι盟主里ber

留

酒

C02 Gas 

Cylinder 

l37 

3. 実験装置および方法

碇縮液膜法の特性ならびにその有効性を追究

するため， C02ガスと水蒸気を含む混合空気流

を対象に，鉛誼冷却管内での凝縮吸収実験およ

び鉛直管内を流下する液膜へのガス吸収実験を

行った。実験装置の概要を Fig.2に示す。

凝縮吸収実験では， Fig.2(a)に示すように

ヒーター・加湿器で加熱・調湿されたコンプ

レッサーからの加圧空気と，マスフローコント

ローラにより流量調整されたガスボンべからの

試料ガスが混合室で混合され，上部空気溜まり

部を経て試験主要部の試験円管に流入する。試

験円管は内径9.09mm，外径9.5mmの銅管で、長さ

Lc=424mmの冷却部と 750mmの助走部からな

る。特に，冷却部は液膜の膜状化を達成するた

めに内壁に螺旋溝付の銅管(溝深さ 0.14mm，構

数 60，ねじれ角 18度)を用い，円管外壁には冷

却面温度の測定のために線径 φ0.2μmのT型熱

電対が取り付けられている。また，冷却のため

に冷凍機からのブラインが供給される四つの冷

却ジャケットが取り付けられている。

実験は，溶質ガスとしての C02と凝縮性気体

としての水蒸気および空気の混合気を供試し，

冷却面温度一定Ts=3.0℃のもと気流速度，温度，

蒸気濃度およびガス濃度をそれぞれ U =2.0 ~ 

3.0 m/s，Ttf50~800C，Pvtf0.026~0.23kg/mJ 

d=9.5 

lnl巴tChamber tank 

Porous 

Filter ¥ 

T.C. 

Refrigerator 

(a) 

Fig. 2 Experimental apparatus 

*)物質拡散量については拡散係数のみでなくガス濃度にも関係し，気相ガスの濃度が高い場合には液中拡散律速となることもあ

りうるが，ここでの対象は比較的低濃度場を扱う.
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れMJ=8"-' 35 x 10-4 kg/s， U，"=2.0"-' 3.0 m/s， 

PEEn=0.18~0.91kg/IT13(10~50vo1%)の範囲で

種々変化させ，回収した流下液中に含まれるガ

ス吸収量についての測定を行ったものである。

凝縮吸収実験の結果

1ミストの発生

4. 

4. 
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Fig. 4 Condition for mist formation 

Fig. 5 Mean diameter of mist droplet 
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Fig. 3 Physical and Coordinate system 

(20~80%RH)，PEEn=0.10~0.50kg/m3(6~ 

30vol%)の範囲で、種々変化させ，定常状態のも

とミスト発生の様相観察，碇縮液量および回収

した疑縮減およびミスト中に含まれるガス吸収

量についての測定を行ったものである。壁面凝

縮液は溶解したガスの離脱を防ぐために氷水に

浸した試験管で回収し，凝縮量と採取時聞から

壁面輝縮速度を算出した。また，凝縮液中のガ

ス濃度については，全有機体炭素計により液中

の無機体炭素濃度を測定し二酸化炭素量に換算

して求め，求められた凝縮速度と凝縮液中のガ

ス濃度の積により疑縮液膜によるガス吸収速度

を算出した。気流中での発生ミスト量について

は冷却部出口に設置した電気集塵器によりミス

ト滴を帯電させ回収し，凝縮液膜の場合と同様

の方法で発生量とガス吸収速度を求めた。

一方，比較のために行った流下液膜法は，

Fig.2(b)に示すように混合ガス供給部，混合部，

上部空気溜まり部および試験円管助走部までは

凝縮液膜法と同様の装置を用い，冷却部を流下

液供給部およびガラス製の試験円管に付け替え

たものである。助走部下端に設置される流下液

供給部は，一定流量の安定した流下液膜を形成

するために円板形の多孔体を取り付け，試験円

管には内径9mm，外佳 10mm，長さ 400mmのガ

ラス管を用いた。

実験は，溶質ガスとしてのC02と空気の混合

気を供試し，流下液膜温度一定 T
J
= 20

0
Cのも

と流下液量，気流速度およびガス濃度をそれぞ
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本研究で提案する凝縮液膜法においては，前

述したように水蒸気の凝縮過程を利用してガス

分子を凝縮液内に捕捉するものであり，ガスの

分離回収は壁面凝縮速度に強く依存し，同時に

気流中におけるミスト発生の効果の期待も大き

い。従って，まず，流れが層流で十分発達した

鉛直冷却円管内におけるミストの発生条件につ

いて解析し，実験と比較検討した。

蒸気濃度 Pvが温度に対する平衡蒸気濃度

Pvsat(T)を超えた過飽和状態において熱的平衡状

態への安定化の移行過程としてミストが発生す

る.凝縮過程でのミストの発生条件は，冷却面上

での液膜の存在を無視すると壁面での蒸気濃度

Pvと温度に対する平衡蒸気濃度 Pvsat(T)の勾配

の関係として次式で与えられる.

。~vl ___み叫(T)I ()Pvsat dTl 
dr I，=dl三一志ーしd/2-7737|rコd/2 (1) 

上式に熱・物質移動に対するノレイスの相似即の

仮定のもと，次の熱および物質伝達率hz，hDzの

関係、式(2)，(3)4)，および ClapeyrorトClausiusの式

(4)を代入し整理すると，

九=引戸d/2ル
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dT Ir=dl2 RT/ 
(4) 

ここで，k， D， Pr， Sc， h/
g
， Rは熱伝導率，拡散係

数，プラントノレ数，シュミット数，凝縮潜熱お

よびガス定数である。

ミスト発生の条件は，冷却開始点近傍を対象

に考えると，式(2)，(3)のパノレク温度・濃度を入

口の値TtJPmlこ置き換えることができ，その結

果，次式で与えられる。

(pvin -ρ四 RE2¥(pril13
之|一 (5)

p悶 hfg(I;n-Ts) ¥...Sc) 

長さLの鉛直冷却円管内での壁面接縮速度は

式(3)より，次式となる.
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Fig.4に，ミスト発生条件を入口蒸気濃度 P¥'in

と温度の関係で示す。圏中の細線は入口温度に

対する飽和蒸気濃度であり，実線は式(5)により

求めた解析結果を示し，両者により囲まれた領

域が鉛直冷却円管内でのミスト発生可能域を表

す.これより，ミスト発生は流速に無関係に温

度と蒸気濃度の関係で与えられるが，温度より

むしろ蒸気濃度の依存性が高いことが判る.図

中のプロット点はレーザー法による冷却管出口

付近でのミスト発生の観察結果であり，解析値

とほぼ一致している。また，同図の写真は，平

均流速 U
m
= 3m/sの場合についての図中の各条

-5-
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件でのミスト発生様相の観察結果であり，入口

蒸気濃度一定の場合では入口温度が低くなるほ

ど，また，入口温度一定では入口蒸気濃度の増

加に伴い，発生ミストがより濃くなる傾向を示

す。 Fig.5に直接サンプリング法により測定した

冷却管出口で平均ミスト滴径の結果を示す。ミ

ストの滴径は，入口蒸気濃度が高く，また入口

温度が低いほど大きくなり，観察写真の発生ミ

ストの濃さと対応している。流速に対しては，

ぱらつきが大きいが全般的に気流速度が速いほ

ど滴径は大きくなる傾向を示している。これに

ついては，円管内に形成される過飽和域の通過

時間に対応する滴の成長速度との関係において

相反するものであるが，発生ミスト滴の凝縮液

膜への付着捕獲および液滴の慣性捕獲によるサ

ンプリング法の測定精度上の問題などのよるも

のと考えられる。

4. 2壁面凝縮速度とミスト発生速度

Fig.61こ長さL=O.4mの冷却管全内面に対する

壁面碇縮速度M cおよびミスト発生速度 M川に

ついての結果を示す。 M C の実験結果は白印が

ミスト未発生時で，黒印が発生時を表す。壁面

凝縮速度はここでの気流湿度範囲では殆ど温度

に無関係で，入口蒸気濃度の増加により増加

し，ミスト発生条件を含めて管内凝縮速度の解

析値[式(6)J と良い一致を示している。一方，

ミスト発生速度については，蒸気濃度の増加と

入口温度の低下に伴い増加する傾向を示す。な

お，ミスト発生時における壁面凝縮速度が，ミ

ストの発生を無視した解析値より小さくなら

ず，わずかに大きい値を示すことについては，

自然対流および液膜形成により管内の流れが加

速され物質伝達が増加すること，および気流中

で発生したミストが液膜に捕集されることなど

によるものと考えられる。

4. 3ガス吸収速度

Fig.7に，凝縮液膜へのガス吸収速度MECおよ

びミスト滴へのガス吸収速度Mgmを入口蒸気濃

度をパラメータに入口ガス濃度との関係で示

す。凝縮液膜へのガス吸収速度は，入口ガス濃

度の増加に伴い増加し，また，凝縮速度と相似

性を有し蒸気濃度の増加に伴い増加する傾向を

示す。ミスト滴へのガス吸収速度については，

凝縮液膜と同様に入口ガス濃度の増加に伴い増

加する傾向を示す。これら凝縮液膜とミストに

よるガス吸収速度の比較により，ガス吸収が壁

面凝縮液膜への吸収支配となっていることがわ

かる。なお，ミスト滴へのガス吸収速度が凝縮

速度とほぼ比例しているにもかかわらず，期待

したほどの効果が得られなかったことについて

は，冷却壁面上に形成される凝縮液膜と気流中

で凝縮するミスト滴の温度差によるものと考え

られ，液温の増加は吸収量の低下を招くことに

なる。

5.流下液膜法との比較

以上の凝縮液膜法によるガス吸収速度の結果

を，流下液膜法と比較し，本方式による促進効

果とその有効性について検討した。

5. 1流下液膜へのガス吸収の解析

冷却円管内を流れる可溶性ガス成分を含む混

合気から，管内壁を流下する吸収液(水)への

ガス吸収速度についての解析を行った。解析に

際し，混合気流は非圧縮性定常流で，管入口で

は一様な温度，ガス濃度で，十分に発達した層

流であるとし，また，壁面を流下する液膜は一

様厚さで波立ちのない層流定常流であり，その

流れが遅く慣性力を無視し，また，気流せん断

力の影響を無視する。さらに，気液界面で、Henry

の法則が成立するとし，ガス吸収の溶解熱を無

視する等の仮定をおく。基礎式として，液相お

よび気相に対して運動量方程式，物質バランス

式および境界条件が次のように与えられる。

(液相)

O み UL θ (r 品~ì刊1. . J! =一一一+一一一-， 一一-1+0，.(! 
みか dr¥ dr) ， ~U (7) 

U 仇~= D"， ..!. ~ ( r dPgL i 
LJ，ァ=UgL -;. dr l' ()，寸

(気相)

(8) 

o = _ ~P + UG ~ ( ，み叶 r.' .f! =ーームー 一一一一1・一一一 1+0π E 
み drdr¥ eか (9) 

U口主ヰ =D"ι ..!.~(r生ι)
~ dr 円 rdr¥ dr) )

 

円

U
4EBB-

〆
'a

‘、

-6 



141 

p"in [kg/m3] 

0.087 0 

0.l3 d. 
0.l7 隠

τ10-7 

h 
，.:.: 

Um=3.0 m/s Mr [kg/s]竹 0.5

83 ロ一一一 2500-耳目

166 <> -ーー四 333d. -

n
E
O
 

-

s

 
巴

一kは
m

今

J

恩

ム
厨

A

品。
d
 

O
 

L
H
 

I
 

巴

f

m

け

M

m

u

 

l

l

t

 

u
n
-司

郎

d

o

f

i

l

 

-
-
u
v
、

a
G
a
h
L
 

ρ」
げ

は

は

4
』

¥
刷
唱

4

a
u
c
 

仁

l

L

A

h

μ

 

同ミ

ロ。 -8
E10 ト

。
Uヨ
A 
帽

。。
司

OJ) 
匂吋。
U ..... 
司

~ 

10-5 

α雪、
-"! 

十羽

~ 10-6 

E 
O 

p. 
o 
'" 」コ;iv 
OJ) 

匂圃

0 
<1) 

司

c.:: 

1.25 

Inlet gas conc巴ntration P vin [kg/m
3
j 

( Lc=400 mm. ro =4 mm、Um=3.0m/s司 Tin=70QC
司 T，=2QC) 

0.75 0.5 0.25 ハU

nヲ
ハU

咽
E
且

0.8 

P gin [kg/m3] 

0.6 0.4 0.2 

10.8 

O 

Fig. 9 Comparison between the codensat巴filmmethod and 

th巴 fallingliquid fiJm method 

Inlet gas concentration 

Fig. 8 Rate of gas absorption泊 fallingliquid method 

は，管寸法(管長 L，管径 d)，平均流速 UJ

入口圧力 Po'
および入口ガス濃度 p仰を凝縮液

膜法と同一条件のもと，流下液流量に凝縮液膜

法の凝縮量(壁面凝縮速度十ミスト発生速度)

M を，液膜温度に凝縮液膜法の入口温度 T1と

壁面温度 TEの算術平均値をそれぞれ用いてい

る。

境界条件

z=o，oくrくんーδ1，Uc = UCn，ρρgn 

z =0，ん-01くrく ro; UL = ULo， pg = 0 

duC _ oPsーハr = O. 0:5， z:5， L :一一ー一一一一 0，，-----， or or 

k 

MIif = 52π(ιOl)mψdz 

mlifz =(ームL与し

一
0:5， z:5， L; UL =参=0

r=日 J，O :5， z~L; ……-4=0 
p-pgCiPLMC02Rc02T; 

zLt-HMC02+(Mcoz-MH20)PgGIC027; 

5. 2流下液膜法の結果との比較

Fig.8(こ流下液膜法によるガス吸収速度の実験

結果を解析値と比較して示す。液膜流量をパラ

メータとして入口ガス濃度に対して示す。ガス

吸収速度は入口ガス濃度の増加に伴い増加する

が，液膜流量には無関係にほぼ一定となってい

る。後者については，液膜流量が低い場合，液

膜中のガス濃度は高くなるが，ガス吸収速度が

液膜中のガス濃度と液膜流量の積により与えら

れるため，結果として液膜流量によらずほぼ同

じ値をとるものと言える。実験結果は解杭値に

比較して若干高い値を示すもののほぼ両者は良

く一致していると言える。これより，ここでの

解析の妥当性および実験データーの有効性が明

らかとなる。 Fig.9に，ガス吸収速度について凝

縮液膜法の実験結果を流下液膜法の解析結果と

比較して示す。比較に際しては，凝縮液膜法の

(13) 

(11) 

以上の基礎式および境界条件より，液相内およ

び気相内の速度は，次のように求められる。

1 ( P;n - Pout i 
UL =で一IPL 'g+一一ァ一一|

4μL¥Lo  ) 

{(ん
2_ r2) + 2(んーδI)2 (log(r)一log(九))} 

r 、 (12)

C = 2(UCm -UU)イ 1ー」与-;:-~+UU
l (九一thFJ 

ここで，Cp， T， Uc' 
k， D， Pv' Pgはそれぞ

れ比熱，温度，気流速度，熱伝導率，拡散係数，

蒸気濃度およびガス濃度である。数値解析には

陰的差分法を用い，管内のガス濃度分布を前進

的に求め，ガス吸収速度を算出した。計算条件
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凝縮量(ミスト発生量を含む)と流下液膜法の

液膜流量を同一にし，さらに凝縮液膜法の混合

気の流入温度と壁面温度の算術平均値を流下液

膜温度と等しくしている。実線は液膜流量が

1.5 X 1Q-5kg/sの場合の流下液膜法の解析値であ

り，凝縮量がこれと等しい瀧縮液膜法の実験結

果(口印)と比較している。両者の比較により，

凝縮液膜法によるガス吸収速度は，流入ガス濃

度に関係なく，常に流下被膜法の約 3倍程度大

きいものとなっており，これより本方式の有効

性が明らかと言える。なお，気相と液相の拡散

係数に 4オーダーの差があり，この優位性にも

かかわらず吸収速度に差が現れてこないのは，

流下液膜法において，液膜流量が少ないため形

成される液膜厚さが薄く冷却管出口に達するま

でに液膜内の濃度が飽和濃度に達してしまうた

めと考えられる。

6. 結論

凝縮過程を利用した新たなガス吸収法を提案

し，鉛直冷却円管内のC02ガスと水蒸気との混

合空気流を対象に凝縮吸収実験行い，同一液膜

質量下での流下液膜法との理論的比較により，

以下の結論を得た。

(1)凝縮液膜法におけるガス吸収では， 気流中

で発生するするミストに比べより温度の低い

壁面凝縮液膜へのガス吸収が支配的であり，液

温の増加により吸収量が低下する。

(2 )凝縮速度に関して，壁面凝縮量はミスト化

の影響が小さく，気流速度および入口蒸気濃

度の増加に伴い増加する。また，鉛直冷却円

管内でのミスト発生条件が明らかにされ，ミ

スト発生量は入口蒸気濃度の増加，入口温度

の低下，および流速の減少により増加する O

( 3 )凝縮液膜およびミストへのガス吸収速度

は，凝縮速度に依存し壁面凝縮量およびミス

ト発生量と同様な傾向を示し，また，入口ガ

ス濃度の増加により増加する O

(4)同一液膜質量下での流下液膜法との比較に

おいて，提案した本方式のガス吸収速度は流

下液膜法より最大約3倍高い値を示し，これよ

り本方式の有効性が明らかにされた。
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