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微量の界面活性剤が気泡流の 巨視的構造に 与 える影響
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　液体 中に多数 の気泡 を含む 流れ は，化学反応器や熱 交換器 ， 水質浄化の ため の 曝気槽など多 く

の 工 業プ ロ セ ス で 見 られ る． こ れ ら微小気泡群 を含む流れ に お い て は ， 個 々 の 気 泡 の 表面にお け

る界面活性剤の 存在 など分子 ス ケ
ー

ル の ミ ク ロ な現象か ら ， 流れ場全体の マ ク ロ な構造に到る ま

で，ミク ロ ・メ ゾ ・マ ク ロ の様 々 な ス ケ
ー

ル の 現象が複雑に干渉 し合い なが ら流動構造が決定 さ

れ て い る．た とえば ， 水 中 に含まれ る微量の 界面 活性剤 の 影響 に よ り， 気泡終端速度 の 低下や気

泡の 合体 の 阻害が生 じるこ とが知 られ て い る．前者の 現象は ，気泡表面 に吸着す る界面活性 剤分

子 によ り引き起 こ され る マ ラ ン ゴ ニ 効果 ［i］に よ り説明で きるが，これ ら微量の界面活性剤が上昇

速度を大幅に減少 させ た り，気泡同 士 の 合体を妨げた りする こ とに よ り，気泡流全体 の 巨視的 な

挙動を大きく変化 させ る．本原稿では，水中に含まれ る界面活性剤に よ る気泡流構造 へ の 影響 と

そ の メカ ニ ズ ム に つ い て ，チ ャ ネ ル 内上昇気泡流の 実験及び 単
一

気 泡の 数値シ ミ ュ レ
ー

シ ョ ン に

よる解析を交えて 説明を行 う．

1　 研究の 背景

　液体中に多数の 気泡を含む 流れ は ， 化学反応器や熱交換器 ， 水質浄化 の た め の 曝気槽な ど多 く

の 工 業プ ロ セ ス で見 られ る．最近で は，気泡を利用 した船の 推進 抵抗低減技術の 開発が積極的に

進 め られて お り，液体 中を移動する微小気泡群の 挙動 に関する詳細な知見 が必要 とな っ て い る．

　気泡流研究は原子力 関連の 気液 二相流研究 として 50年程前よ り本格的に始 め られた．当初 の 研

究は実機 へ の 迅速な適応が 優先 され たた め，制御論的手法に よ る流動安定性解析が 主軸とな り，実

験相関式の 導出に重 き が置かれ て きた．気泡流の 流動構造に対 して 物理 的な考察が精力的に行わ

れ るよ うに な っ た の は Serizawa ら［2］以降で あ り，こ れ らの 従来の研 究は い ずれ も有効直径数 mm

以上 の 変形す る気泡を対象 と し て い る ．これ に対 し
， So ら ［3］は本稿 と同様 の 実験装置によ り液

相に界面活性剤で あ る 3−Pentanol を 20ppm 混入 する こ とで気泡の合体 を防ぎ，平均 1mm 程 度の

単分散の 気泡径分布 を有する気泡群 に よるチ ャネル 内上昇気泡流の 実験 を行 っ た ．彼 らは気泡の

壁面 方向へ の 顕著な移動傾 向を確認 し， 壁 面近傍 に集積 した気泡群に よる気泡の ク ラ ス タ化現象

を報告 して い る．さらに，レーザ・一一一■ドッ プ ラ
ー

流速計に よる液相流速の 測定か ら， 壁 近傍におけ

る気泡 クラ ス タ の 影響に よ る チ ャ ネル 中心部 へ の 乱れ の エ ネル ギ
ー

の 遮蔽効果 を確認 し，チ ャ ネ

ル 中心 部で は気泡運動に起因す る擬似的な乱れ が支配的な乱流構造 にな っ て い る と して い る．
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　一方，水 中に含まれる界面活性 剤に よる気泡 の 上昇速度低下の メ カ ニ ズ ム を マ ラ ン ゴ ニ 効果 に

よ り最初に説明 した の は ， Rumkin ＆ Levich［1］で あ る．そ の後 ， 多 くの 理論解析や数値解析が行

なわれてきた 圏 が ，そ の 多くが ，界面活性 剤の濃度分布や液相内 の速度分布 をあ らか じめ仮定 し

て行なわれ た も の で ある．これに 対 し，Cuenotら ［5］は ，気泡表面お よび液体 中にお け る活性剤

の 輸送方程式 を運動方程式 と連成させ ， 無次元数 とマ ラン ゴ ニ 効果お よび上昇速度の 関係に つ い

て ， 詳 細に調 べ た、さらに Liao　9c　McLaughlin ［6】は ，水 中を変形 し なが ら上昇 して い く気泡に つ

い て数値計算を行い ，界面 で の 物質吸着 の 時間変化を詳細に調べ て い る．

　超純水を用 い て気泡の 挙動 を詳細 に しらべ た研 究と して は，Duineveld らの
一

連の 研 究 ［7，8］が

よ く知 られて い る．また，Zhang ＆ Finchl9］は ， 実験的に 終端 速度に到達するまで の 上昇距離に

つ い て 調 べ
， 微量な界面 活性剤 を含む系で は ，界面 へ の 活性剤の 吸着 ・脱離現象が非常にゆ っ く

りしたプ ロ セ ス で起 きる ため ， 気 泡発 生部か ら静か に 離脱 した気泡 が 終 端速度 に 到 達す る ま で 数

メ
ー

トル の 距離を要する場合 もあるこ とを示 して い る ．

　以上 を背景 と して，本研究では界面活性剤が 大域的な気泡流の 流動構 造に及 ぼす影響 を明 らか

にす るため に，様 々 な界面活性剤溶液 を用い た チ ャネ ル 内上昇気泡流の 実験を行 う．また，気泡

挙動 に 関す る 重 要 な知 見 と し て せ ん 断に 起因する揚力 に対す る界 面活 性剤の影響を定量的に評価

する た め に ，気泡表面お よび液体中にお ける活性剤の 輸送 方程式 を直接 的に扱 っ た単純せ ん 断流

中にお ける 単
一

気泡 の 数値計算を行 う．

2　鉛直チ ャ ネル 内上 昇 流中に お け る気 泡流の 実験

2．1　実験装置及 び実験条件

図 1： Experimental　apparatus

　実験装置 の 概略図を図 1 に示す．チ ャ ネル は高 さが 2m ，断面が 40mm （2H ）x400mm （ア ス ペ

ク ト比 10）の 垂 直矩形管で ある．主流方向を x ，壁面垂 直方向を y ，
ス パ ン方向を x と して 座標系
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を設定 し，単相時に完全発達乱流が得 られ る ， 導入 部か ら 1600m 皿 （x1H ＝・so）下流 をテ ス トセ ク

シ ョ ン とす る．気泡群はテ ス トセ ク シ ョ ン の 上流 x ！H ； 80 の 位置に設置 された気泡発生装置に よ

りチ ャ ネル 内に
一

様に導入 す る．尚 ， 気泡発 生装置は内径 0．07皿 m ，長 さ 24mm の ス テ ン レ ス 細

管 474 本を用 い て構成 され て い る．

　表 1に実験条件を示す．液相には水道水，気相には空気 を用い る．バ ル ク流速 Ub とチ ャ ネル 幅

2H で定義 され る液相バ ル ク レ イ ノ ル ズ数 Re は，単相時に乱流 の条件 で ある 8200，4100 及び，層

流で ある 1350 とする．平均ボイ ド率は気相流量を調節する こ とに よ り変化 させ る が，す べ て の 条件

下で 1％以 下 とする．液相 に添加する界面活性剤 と し て ，3−Pentanol （分子量小） と Triton　X −100

（分子 量大） を用い る．ま た 活性剤溶液 の 濃度は 3−Pen 七anol で は 4〜168ppm
， ［lhriton　X −100 で は

2ppm とする．

表 1： Experimentaユconditions

Surfactants 3−Pentanol
，
『Driton　X −100

Tempe ・ature ［℃］ 25士0．5

Reynolds　number 　Re ［＝ 2σ6H／レ ］ 1350 4100 8200

Reynolds　nllmber 　ReT ［＝ uTH ル］ 一 147 260

（Average　void 　f士action ［％］） （o，6） （0，3） （0．6） （0．3） （0．6）
super丘cial 　velocity 　of 　ga8　injection［mm ！s】 0．50 ．51 ．00 ．71 ．4

2．2　 結果及 び考察

　図 2 に テ ス トセ ク シ ョ ン 部 の 気 泡流 の 様子 を示 す．条件は Re ・＝ 8200 で気相 の 見か け流速 を

1．4mm ！s に保 っ て い る．平均ボイ ド率は約 0，6％ であ るが，マ ラ ン ゴ ニ 効果に よ り気泡の 上昇

速度が変化 す る の で各条件間でば らっ きが あ る．（a ）は 界面活性剤 を添加 して い ない 気泡流の 画

像 で ある．こ の とき の 気 泡径 は 1−4mm とば らっ きが大 きく，径 の 大きな気泡は 変形 を伴い なが

らジグザク 運 動や螺旋運動 を して い る．（b）（c）は界面活性 剤 と してそれ ぞれ 3−Pentanolと ［1｝riton

X −100 を加 えた ときの 様子 で あ る．界面活性剤溶液中で は気泡同士 の 合体が抑制 され，発生時 の

気泡径が保たれる．そ の ため ， 3−Pentanol，［［bitonX−100 い ずれ の 場合も測定領域にお い て 平均気

泡径が 1mm 程度の 単分散の 微小 気泡群が 観察 され る．

　3−Pentanol を添加 し た際に は気泡が壁 面近傍 に強 く集積 して い る （（b）side 　view ）．こ の とき正

面 か ら見 る と （（b）front　view ），極度に集積 した気泡群が三 日月型の クラ ス タ構造を形成 して い る

の がわか る．一
方，Triton　X −100溶液中では気泡 の 壁面集積傾向は非 常に弱 く （（c）s三de　view ）， 壁

面近傍にお ける気泡群 の クラ ス タ化現象も確認 され な い （（c）firont　 view ）．気泡 ク ラス タは ，壁面

か ら気泡半径程度離れた場所 に 拘束された気泡群が 二 次元的な配置 の 中で相互 干 渉 しな が ら運 動

する こ とで 形成 される，つ ま り気泡クラ ス タが形成され る条件 と して ，気泡が壁面の 極近傍 に存

在 し，か つ ，壁 面垂 直方向の 運動 を制限される必 要が ある．［［titon　X −100溶液中で は気泡が壁面
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（a）Tap　water 　without 　surfactant

（b）3−Pentanol　solution 　of　21ppm

（c）［［17iton　X −100　solution 　of 　2ppm

図 2： Left　side 　photographs　show 　front（x 　一　x 　plane）view 　and 　right 　side 　photographs　show 　side

＠
− yplane ）view 、（Re＝・8200 ，

　fg＝0．6％）

近傍 に集積 しない ため に，気泡 クラ ス タを形成 しない と考え られ る．

　こ の 現象の違い をもた ら して い る因子 を調 べ るため に，単
一

気泡の 挙動に対す る界面活性剤 の

影響 を考え る．まず，静止 流体中にお い て ， 気泡流 の 実験 と同様で ある気泡径 1mm 程度の 単
一

気

泡 の 上昇実験を行い ，水道水 を基 準 とした溶液中で の 抗力係数を測定 した ．抗力係数は気泡の 表面

速度 と相 関があ り，マ ラ ン ゴ ニ 効果に よ る気泡表面 の 境界条件 の 変化 を定性的 に表 して い る も の

と考え る こ とが で きる．図 3 に結果 を示 す．水道水 中で の 抗力 係数 （◆）は，超 純水 中の もの （○）

と比較 して僅か に増加する．3−Pentanol溶液中で は，濃度 を増加す る と剛体球の 抗力係 数に 近づ

い て い き ，
［［lrriton　X −10G 溶液中で の 気泡 の 抗力係数 （□）は剛体球 の もの とほ ぼ等 しくな る ．

　以上 に よ り，水 中の 気泡 は 界面活性剤 の 影響 に よ り表面 の す べ り速度 が低下 し て い る と推測 さ

れ る．次 章で は せ ん 断流中を上昇す る気 泡 の 数値計算を行 い
， 特に壁 面方 向へ の 揚力 に着 目して

界面活性剤の 及 ぼす影響を詳細に調 べ る ．
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図 3： Surfactant　dependence　on 　the　drag　coeMcient 　CD 　as 　a 　function　of 　bubble　Raynolds　number
Reb．

3　 微 量 の 界 面活 性剤 を含む せん 断流中に お け る単
一

気泡 の 数値解析

3．1　 数値計算手法

　支配方程式は連続 の 式，運動量保存式 （ナ ビ ェ
・ス ト

ー
ク ス 方程 式）， 液相で の 界面活性剤濃度

c の 保存式 と気液界面で の 吸着 ・脱離過程を考慮 した表面濃度 r の保存式か らな り，それぞれ以下

の よ うに与えられる．

　　 　　 　　　 ▽ ・u ＝0

　　　・ ・▽ 一 一▽・ ＋ 叢▽
2u

　　　　　・ ・（・ ・）一 毒▽
2C

鴨 ・）一 毒・ZT− P差κ
（v ・）．

・・

（1＞

（2｝

（3）

（4）

p は液相の 圧力，Re は気泡径を代表長 さと した レ イ ノル ズ数で ある．気泡か ら十分遠方で ， 流れ

場は単純せ ん断 流 〔u 。 。
＝ 一

（1 ＋ Sr　y）e ＝ ）にな る とす る．　 Pe は移流 と拡散の 比 を表すペ ク レ数

K は界面活性剤の 表面 へ の 吸着可能分子数 と表面近傍に存在す る分子数の 比 を表す無次元 の 吸着

長 さで ある．また ， 式 （4）中の 添 え字 s は気泡表面にお ける物理 量を表 して い る．式 （4）の右辺 第

二項は ，バ ル クか らの 吸着 と脱離 に よる質量流束 を表す．即 ち，界面活性剤の 表面濃度 は，流体

力学的作用で ある移流 ， 拡散に加 えて ，液相か ら の吸着，脱離に よ る輸送量が つ り合 うこ とで 濃

度分布 が決定 され る．吸着 ・脱離過程に 関して は，分子間 の 相互作用を無視 し て 単分子 的な挙動

を示す と仮定 した Langmuir　kineticsに基づ く次 の Langmuir −Hinshelwood の 式 （5）を採用 し て い

る ［10］．

　　　　　　　　　　
−th． ？（v ・）s

・一 峠 ・1 イ ・
一盍・｝　 　 …
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Cs は 表面近傍に お け る濃度で ある．　 Ha は バ ッ タ数で あ り，移流 と吸着 ・脱離によ る濃度輸送量の

比 を表す．La は 吸着流束 と脱離流束の 比 を表す ラ ン グミ ュ ア 数 で あ る． こ の ときの 気泡表面に 発

生 するマ ラン ゴ ニ 応力は ， 次 の 式 （6）で 与 え られ る．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ma
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　t・▽ 5 」「　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6）　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 T ・t ＝：−
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1 − r

こ こ で ，Ma は マ ラ ン ゴ ニ 数で あ り，表面に働 くマ ラ ン ゴ ニ 応力に対す る表面濃度勾配 の 影響 の

大 き さを表す無次元数 である ，式 （4），（5＞よ り求めた表面濃度分布か ら，接線方 向に作用す る マ

ラ ン ゴ ニ 応力を式 （6）よ り算出 した ．これ を境界条件 と して気泡回 りの 流れ場を計算 した．

Simple　shear 　flow

B ロbble　surface

図 4： Bo   dary−fitted　grid　around 　a 　spherical 　bubble　and 　coordinate 　system

3．2　 結果及 び考察

　気泡 レ イ ノ ル ズ数を Reb ＝ 100，せ ん 断率 を Sr ； 0．2 とす る．吸着 ・脱離特性 に 関わ る無次

元 数は ，Cuenot ら ［5］の 行 っ た数値実験 の 条件 を参照 し ，気泡か ら十分遠方 で ，バ ル ク濃度が

O．Olmol！m3 の デカ ン 酸溶液 中の 0．5mm 球形 気泡を考えて ，　 ffα 　＝　lor3，　K 　＝ 　1．0，　 Ma ＝ 61 と

した．こ の とき の界面活性剤 の 吸 着量 と脱離量の 比 を表す ラ ン グ ミ ュ ア 数　La の 影響を解 明す るた

め に，L α ＝ 1．12 × 10−3
〜 1．12　x　10

−1
で変化 させ る．こ れ は ， 脱離速度定数が界面活性剤 の種類

に よ っ て大 き く異な り ［10］，この 違い が表面濃度分布 と，こ の とき の 気泡 挙動 に大き く関 わ っ て い

るためで ある．

　表面か らの 脱離量 の 低下，即 ち，L α 数が増加する こ とに よ り， 定常状態にお ける界面活性剤吸

着量の 増加が もた らされる ．また，本計算条件にお い て は，濃度 の 輸送 に 関 して は移流 の 効果 が

支配的 とな るた め ， 表 面後方 へ の 界面活性剤の 強い集積傾向が現れ，高 い 濃度勾配が形成 され る．

その た め，気泡表面に 大き い マ ラ ン ゴ ニ 応力が発生す る ．図 5 に示 した各 五α 数で の 抗力係 数 OD

と揚力係 tw　CL を見 る と ，
　 La 数の増加 に従 っ て CD は増加 ，

　 OL は低下 し た ．こ の とき の CD と CL
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図 5： Drag 　coe 缶cient 　OD （left　figure）and 　lift　coeMcient 　CL （right 　figure）as　a 　function　of 　La ．

に対す る圧 力成分 （CDP ，　 CLP ）と粘性応力成分 （CDV ，　 OLV ）の 寄与を調 べ る と，図 5 よ り，　 OD

に関 して は両応力成分が同程度で 寄与 し て い る の に対 し，CL に 関 し て は ， 低 L α 数領域で 圧 力成

分の 寄与が支配的で ある，L α 数が増加 する と OLP の 急激な低下と ともに CL も大きく低下し
， 高

L α 数領域で は CLP は ほ ぼゼ ロ とな る．即ち，こ の ときの 揚力に対 して は圧力成分は ほ とん ど寄

与 し な い こ とが わ か る．一
方 ， CLV は L α 数に 依 らず小 さ い 負 の 値 を持 ち続 け ， 高 L α 数領域で は

粘性応力 の 寄与 が 支配的 とな っ て ，気泡に働 く揚力の 向きが逆方向 に変わ る （negative 　lift） とい

う興味深 い 結果 を示す，

4　気泡の 壁面集積傾向に対する界面 活性剤の影響

　表 2 に 1−Pentanol と ［［bliton　X −100 の 物性値を示す．本実験で用 い た 3−Pentanolの 吸著脱離特

性 に関する物性値は著者の 知 る限 りにお い て文 献値が 存在 しな い ， しか しなが ら，これ らの 値 は

分子構造の 似通 っ た 1−Pentano1 の もの とオ ーダー的 に等 し い と考え J 議論 を進め る．

　吸着流束と脱離流束 の 比 を表す ラン グ ミュ アtw　La は ， 界面活 性剤の バ ル ク濃度 c と脱離定数 β

を用 い て La　＝ ・　c／βと表現で きる．い ま ， 1−Pentanol と比較 し て ［［iritonX−100で は脱離定数 βが

極 めて小 さい ．［［bitonX−100溶液で は濃度が 2ppm 程度で あっ て も ラ ン グミ ュ アta　La は十分に大

きく ， 抗力係数 ・揚力係数共に剛体球の 場合 と等 しくなっ て い ると考え られ る．一方で数十 ppm

の 3−Petanol溶液に お い て は ラ ン グ ミュ ア 数は比較的小 さな値 となっ てお り，剛 体球 とク リ
ー

ン バ

ブル の 中間的な領域に存在 し て い る．したが っ て，濃度数十 ppm の 3−Pentano1 溶液中ではせ ん断

に起因する揚力が発生す るの に対 して ，濃度 2ppm の ［［￥itonX−100　ts液中で は ほぼ 0， も しくは 微

小 な negative 　liftが発生すると予測 され る．

　以上 によ り，チ ャ ネル 内上昇流中にお ける気泡流の 実験にお い て気泡径 1mm 程度の 球形気泡が

壁面方向に移動する要 因 は せ ん 断に 起因す る揚力 で あ る と考え られ る，また，3−Pentanol の 濃度
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表 2： Physical　properties　of 　surfactant

、 た
α ［m3 ／（m ・1・S）1 β［m ・1／m3 ］ r

肌 。。 ［m ・1／m2 ］

1−Pentan ・1｛18］ 5．08 21．7 5，9× 10
−6

贋 it・nX −100 【19ユ 50 6．6× 10
宀4 2，9× 10

−6

増加や濃度 2ppm の ［［YitonX−100溶液中にお い て ， 気泡の 壁 面方向 へ の 移動傾向が弱 まり ， 気泡

がチ ャネル 内に
一様 に分散する原因 は ， 気泡表面す べ り速度 の低下 に よる揚力の減少で 説明す る

こ とが で きる．

5　 おわ りに

　こ こ で は ， 単一上昇気泡に働 く抗力 と揚力に対 し て 界面活性剤が もた らす影響を 中心 に説 明 を

行 っ た．これ らの 知識 を十分に活用す る こ とに よ り， 上昇気泡流中で の 気泡の壁面 へ の 集積傾 向

などに つ い て， つ じつ まの 合 う説明が可能 となる． しか し ， 界面活性剤が 合体を抑制す るメ カ ニ

ズ ム や，壁 面近 傍 に集積 した気 泡群に よ り構 成 され る気泡ク ラ ス タ の 大 きさや流れ 場 へ の 影響な

どに つ い て は未知 な点が多い ．今後は，現象の 多重 ス ケ
ー

ル 性 に さらに踏み込 ん だ議論が必 要に

なる と考え られ る．
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