
「粉体物理の現状と展望」

微量の界面活性剤が気泡流の巨視的構造に与える影響

東京大学大学院工学系研究科 高木周，小笠原紀行，福多将人，松本洋一郎 1

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 [1]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8erizawa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， 80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，レーザー・ドップラ一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ノレ中心部への乱れのエネノレ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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研究会報告

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， Frumkin & Levich[l]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 [4]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& McLaughlin[6]は，水中を変形しながら上昇してしだ気泡につ

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 & Finch[9]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

Therm9couple Heater 
Bubble separator 

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zとして座標系
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「粉体物理の現状と展望J

を設定し，単相時に完全発達乱流が得られる，導入部から 1600mm(x/H=80)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0.07mm，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、定義される液相ノ〈ノレクレイノルズ数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'fritonX-100 

(分子量大)を用いる.また活性剤溶液の濃度は3-Pentanolでは4'"'-'168ppm，官itonX-I00では

2ppmとする.

表 1:Experimental conditions 

S urfactants 3-Pentanol， 'friton X-100 

Temperature rCJ 25土0.5

Reynolds number Re [= 2UbH /ν] 1350 4100 8200 

Reynolds number ReT [= uTH/ν] 147 260 

(A verage void fraction [%]) (0.6) (0.3) (0.6) (0.3) (0.6) 

Superficial velocity of gas injection [mm/s] 0.5 0.5 1.0 0.7 1.4 

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

1.4 mm/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つきがある. (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とぱらつきが大きく，径の大きな気泡は変形を伴いなが

らジグザグ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τ'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， 'fritonX-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， 'friton X-100溶液中では気泡の壁面集積傾向は非常に弱く ((c)side 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)front 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.官itonX-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) Triton X・100solution of 2ppm 

図 2:Left side photographs show仕ont(x -z plane) view and right side photographs show side 

(x -y plane) view. (Re=8200，ん=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(0)

と比較して僅かに増加する. 3-Pentanol溶液中では，濃度を増加すると岡IJ体球の抗力係数に近づ

いていき， Triton X-100溶液中での気泡の抗力係数(口)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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「粉体物理の現状と展望J
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図3:Surfactant dependence on the drag coe伍cientCD 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(ナピェ・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 Fの保存式からなり，それぞれ以下

のように与えられる.

ヤ.u=o (1) 

(2) 

(3) 

(4) 

U Vu=-vp+」-vu
.tie 

¥7. (uc) =か2C
マs-(usF)=」ーでr--L(VcL-nPe

s 
. r Pe K ¥ . -IS 

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)ex)になるとする.Peは移流と拡散の比を表すベクレ数，

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，分子聞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Langmuirkineticsに基づく次のLangmuir-Hinshelwoodの式(5)を採用してい

る[10].

(5) 
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Csは表面近傍における濃度である.Hαはハッタ数であり，移流と吸着・脱離による濃度輸送量の

比を表す.Lαは吸着流東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.

-t=-fh.Var 
1-r 

(6) 

ここで，Mα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.

y 

Bubble surface 

図 4:Boundary-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

0.01moljm3のデカン酸溶液中の 0.5mm球形気泡を考えて，Hα=10-3， K = 1.0， Mα= 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Lαの影響を解明するた

めに，Lα=1.12 X 10-3 rv 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，Lα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Lα数での抗力係数CD

と揚力係数CLを見ると，Lα数の増加に従って CDは増加，CLは低下した.このときのCDとCL
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図 5:Drag coefficient CD (left figure) and lift coefficient CL (right figure) as a function of Lα. 

に対する圧力成分 (CDP，CLP)と粘性応力成分 (CDV，CLV)の寄与を調べると，図5より， CD 

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Lα数領域で圧力成

分の寄与が支配的である.Lα数が増加すると CLPの急激な低下とともに CLも大きく低下し，高

Lα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Lα数に依らず小さい負の値を持ち続け，高Lα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 (negativeli此)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TritonX-100の物性値を示す.本実験で用いた 3-Pentanolの吸着脱離特

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-Pentanolのものとオーダー的に等しいと考え，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数Lα は，界面活性剤のバルク濃度Cと脱離定数F

を用いてLα =c/sと表現できる.いま， 1-Pentanolと比較してτ'ritonX-100では脱離定数Fが

極めて小さい.官itonX聞100溶液では濃度が2ppm程度で、あってもラングミュア数Lα 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，剛体球とクリーンパ

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-Pentanol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TritonX-100溶液中ではほぼ0，もしくは微

小なnegativelift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 

ん [m3j(mol.s)] I s [moljm3] I r mω[moljm2] 
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1-Pentanol [18] 

Triton X-100 [19] 6.6x 10-4 

増加や濃度2ppmの官itonX-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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