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1 緒言

乱流場で乱流混合の影響を受けながら化学反応が進行する現象は, 反応器などの工業装置内の
流れや, $\mathrm{S}\mathrm{O}_{x}$ や $\mathrm{N}\mathrm{O}_{x}$ といった反応性汚染物質が大気中を乱流拡散するような環境中の流れの中に
数多く見られる. したがって, 乱流混合反応機構を解明するとともに, 乱流混合反応の進行を制御
(促進およひ抑制) する方法を提案することは, 流体工学的にも環境工学的にも非常に重要である.
反応装置内や環境中に見られるように, 反応物質が予混合のない (初期状態では互いに完全分

離された) 状態で乱流場に供給される場合, 化学反応はそれぞれの反応物質を含んだ流体の接触
界面領域で分子拡散を通して進行する. よって, 二次以上の不可逆反応を伴う反応乱流場におけ
る乱流混合反応を促進させるためには, この界面をいかに小スヶ–$/\triangleright$領域まで複雑に変形させる
かと, 接触界面領域で生成された反応生成物をいかにすみゃかに未反応物質で置き換えるかが重
要となる [1]. このような乱流混合反応を促進させる手段として, まず第一に流体の速度こう配に
基づくシアー (せん断力) の利用が考えられる. これは, シアーにょって接触界面を変形させる方
法であり, 実際の工業プラントでは, 異種の反応物質が混入されてぃる流体を反応器に速度差を
つけて流入させる方法や撹拌翼を用いる方法が使用されてぃる. しかし, 低乱流の場合, シアー
によって増幅される乱れはおもに慣性領域より大きなスヶ– $J\triangleright$の乱れであり, 化学反応の促進に
重要な役割を果たす小スヶ– $J\triangleright$の乱れはあまり増幅されない可能性がある [2]. これに対して, シ
アー以外の方法を用いることにょって, 小スヶ– $/\triangleright$の乱れを促進させることができれば, 混合反
応をより促進できるものと考えられる. 本研究では, そのような混合反応を促進する効果をもた
らす新しい手段として, 超音波を用いる方法を提案した.
超音波を液体に照射すると, 音場の非線形性や流体の粘性にょるエネルギ損失にょり生じた音響

流が物質輸送を促進することや, 超音波の激しい圧力変動にょって発生した気泡 (キャビテーショ
ン) が乱れを作り出すこと, またこれらの現象の結果, 流体撹拌効果 [3] や伝熱促進効果 [4] がも
たらされることが知られてぃる. しカル, 液体に\Re する超音波照射の影響に関するこれまでの研
究はおもに静止流体 [3] や層流場 [4] を対象としており, 超音波が乱流場に及ぼす影響を調査した
もの [4] は数少ない. 特に超音波照射下での乱流混合反応の促進機構につぃてまで言及した研究例
は皆無である. また, 超音波照射にょりもたらされる上記の効果は, 音響流とキャビテーション
との複合作用によるものであると考えられてぃるが, それらの効果に対して音響流とキャビテー
ションがそれぞれ具体的にどのように寄与するのかにつぃては解明されてぃない.
一方, これまでの著者らの研究から, 鉛直方向に正の温度こう配が存在する不安定密度成層下

では, 浮力対流によって乱流混合が促進され, その結果化学反応も促進されることが明らかにさ
れている. [2]
そこで本研究では, 超音波が乱流構造と混合反応機構に及ぼす影響を明らかにするとともに, 浮

力対流を用いた乱流混合反応促進との比較検討を行うことを目的とした. 具体的には, 気泡をほ
とんど発生さ $\text{せ}$

. ない高周波超音波を格子乱流場に照射することにょり, 高周波超音波の照射を伴
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Fig. 1. Schematic of the experimental apparatus.

う乱流場での混合反応機構 (特に音響流が乱流混合反応に及ぼす影響) を明らかにするとともに,
不安定温度成層 (浮力対流) が存在する場合, およひ速度差に基づくシアーをかけた乱流場での
混合反応機構と比較することによって, 乱流混合反応を促進させる手段としての高周波超音波の
有効性について検討した.

2 実験

実験装置の概略を図 1 に, 実験条件を表 1 に示す. アクリル (PMMA) 製の矩形テストセクショ
ン (主流方向長さ $1.5\mathrm{m}$ , 断面 OJm $\mathrm{x}0.1\mathrm{m}$ ) の入口部に乱流格子 (格子間隔 $M=2.0\mathrm{x}10^{-2}\mathrm{m}$ , 格
子径 $d=3.0\mathrm{x}10^{-3}\mathrm{m}$ ) を取り付け, 主流方向断面平均流速 $\overline{U_{a}}=0.125\mathrm{m}/\mathrm{s}$で, スプリッタプレー

トを用いて上下層流体を完全に分離した状態で供給した. この条件下での格子間隔 $M$ に基づく

レイノルズ数は $Re_{M}=2500$ であった. 格子乱流場に超音波を照射した場合 (Run $\mathrm{I}\mathrm{I}$ ) の実験で
は, 超音波発振器およひ振動板を用 $\mathrm{A}\mathrm{a}$ , 共振周波数 $fu=950\mathrm{k}\mathrm{H}\mathrm{z}$ の超音波を $x/M=3.3\sim 11.5$ ,
$z/M=$ -2.5\sim 2.5 の領域に対して上面部 $(y/M=2.5)$ およひ底面部 $(y/M=-2.5)$ から鉛直上
下方向に照射した. この超音波の強度は, 超音波発振機への電気入力値 $P_{U}$ にして IOOW であっ
た. なお, この条件下では流体中にキャビテーションに伴う気泡がほとんど発生しないことを,
流動場を可視化することにより確認した. 格子乱流場に流体の速度こう配に基づくシアーをかけ
た場合 (Run III) の実験では, 反応を伴わない場合の A(下層流) 成分のテストセクション中心
部付近での濃度こう配が格子乱流場に超音波を照射した場合のそれとほぼ同程度になる, っまり
A(下層流) 成分の鉛直方向に対する乱流拡散量がほぼ等しくなるように, 上下層流の流速差を
$\Delta\overline{U}=4.0\cross 10^{-2}\mathrm{m}/\mathrm{s}$ とした. ただし, この場合にもレイノルズ数 $Re_{M}$ を等しくするために, 断
面平均流速を $\overline{U_{a}}=12.5\mathrm{x}10^{-2}\mathrm{m}/\mathrm{s}$ (上層流の初期流速 $\overline{U_{1}}=14.5\mathrm{x}10^{-2}\mathrm{m}/\mathrm{s}$ , 下層流の初期流速
$\overline{U_{2}}=10.5\mathrm{x}10^{-2}\mathrm{m}/\mathrm{s})$ に設定した. 不安定温度成層が存在する場合の実験にも, 反応を伴わない
場合の A(下層流) 成分のテストセクション中心部付近での濃度こう配が超音波を照射した場合お
よひシアーをかけた場合と同程度になるように, 下層流の水温を上層流の水温よりも $\Delta\overline{T}=10\mathrm{K}$

高く設定し, 上下層流の流速を $\overline{U_{a}}=0.125\mathrm{m}/\mathrm{s}$の等流速 $(Re_{M}=2500)$ とした.

実験に用いた流体の成分は以下の通りである. 反応を伴わない場合の実験では, 上層に蛍光物
質であるウラニン $(\mathrm{C}_{20}\mathrm{H}_{10}\mathrm{N}\mathrm{a}_{2}\mathrm{O}_{5})$ を均一に混入させた水道水を, 下層に水道水のみを流入させ
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$\overline{\overline{\mathrm{R}\mathrm{u}\mathrm{n}\overline{U_{a}}P_{U}\Delta\overline{U}\Delta\overline{T}\mathrm{F}1\mathrm{o}\mathrm{w}\mathrm{t}\mathrm{y}\mathrm{p}\mathrm{e}}}\mathrm{T}\mathrm{a}\mathrm{b}1\mathrm{e}$

. $1$ . $\mathrm{E}\mathrm{x}\mathrm{p}\mathrm{e}\mathrm{r}\mathrm{i}\mathrm{m}\mathrm{e}\mathrm{n}\mathrm{t}\mathrm{a}1\mathrm{c}\mathrm{o}\mathrm{n}\mathrm{d}\mathrm{i}\mathrm{t}\mathrm{i}\mathrm{o}\mathrm{n}\mathrm{s}$.

$[\mathrm{m}/\mathrm{s}]$ [W] $[\mathrm{m}/\mathrm{s}]$ [K]

$\overline{\overline{\mathrm{I}}}$-NR12.5 $\mathrm{x}10^{-2}$ 0 0 0Non-reacting
$\overline{\mathrm{I}- \mathrm{R}12.5\mathrm{x}10^{-2}00}$0Reacting
$\overline{\mathrm{I}\mathrm{I}}$-NR $12.5\mathrm{x}10^{-2}$ 80 0 0Non-reacting
$\overline{\mathrm{I}\mathrm{I}- \mathrm{R}12.5\mathrm{x}10^{-2}800}$0Reacting
$\overline{\mathrm{I}\mathrm{I}\mathrm{I}}$-NR $12.5\mathrm{x}10^{-2}$ 0 $4.0\mathrm{x}10^{-2}$ 0 Non-reacting
$\overline{\mathrm{I}\mathrm{I}\mathrm{I}- \mathrm{R}12.5\mathrm{x}10^{-2}04.0\mathrm{x}10^{-2}0}$Reacting
$\overline{\mathrm{I}\mathrm{V}}$-NR $12.5\mathrm{x}10^{-2}$ 0 0 10 Non-reacting
$\overline{\mathrm{I}\mathrm{V}- \mathrm{R}12.5\mathrm{x}10^{-2}0010}$Reacting

た. また反応を伴う場合の実験では, T層に酢酸 (成分 A) を, 上層に水酸化アンモニウム (成分
$\mathrm{B})(C_{A0}=C_{B0}=0.01\mathrm{N})$ を流入させ, 2 次の不可逆瞬間反応である中和反応

$\mathrm{C}\mathrm{H}_{3}\mathrm{C}\mathrm{O}\mathrm{O}\mathrm{H}+\mathrm{N}\mathrm{H}_{4}\mathrm{O}\mathrm{H}arrow \mathrm{C}\mathrm{H}_{3}\mathrm{C}\mathrm{O}\mathrm{O}\mathrm{N}\mathrm{H}_{4}+\mathrm{H}_{2}\mathrm{O}$

を起こさせた. また, 化学反応を伴う場合も, ウラニンの蛍光の $\mathrm{p}\mathrm{H}$ 依存性を利用したレーザ蛍
光法 [2, 5, 6] による濃度測定を可能とするために, あらかじめ上 T層流中に等量 $(\mathrm{C}_{A0}=5.0\mathrm{x}$

$10^{-5}\mathrm{m}\mathrm{o}1/\mathrm{m}^{3})$ のウラニンを均一に混入させた. 主流方向およひ鉛直方向の瞬間速度 $U,$ $V$ およひ

A成分の瞬間濃度 $C_{A}$ の測定には, それぞれ偏光法に基づく二成分流速測定用レーザドップラ流速

計 LDV(DANTEC $55\mathrm{X}$ modular system) およひレーザ蛍光法 [2, 5, 6] を用い, 非接触で同時測定
した. ここで, LDVおよひレーザ蛍光法のレーザ光源としては, He-Ne レーザ (Spectra Physics
model106-1; 波長 $\lambda=632.8\mathrm{n}\mathrm{m}$) およひ $\mathrm{A}\mathrm{r}^{+}$ レーザ (LEXEL model 95-4; $\lambda=488\mathrm{n}\mathrm{m}$) をそれぞれ
用いた. 測定を 60秒間行い, サンプリング周波数 $4\mathrm{k}\mathrm{H}\mathrm{z}$ で信号をコンピュータを用いて統計的に
処理した.

なお, 本論文では, これ以降, 超音波もシアーも付加しない格子乱流のみの場合 (Run I) を「格
子乱流のみの場合」, 格子乱流に超音波を照射した場合 (Run $\mathrm{I}\mathrm{I}$) を「超音波を照射した場合」, 格

子乱流にシアーをかけた場合 (Run III) を「シアーをかけた場合」 , 格子乱流に不安定温度成層
(浮力対流) が存在する場合 (Run $\mathrm{I}\mathrm{V}$) を「不安定温度成層が存在する場合」 と呼ぶ.

3 実験結果と考察

3.1 時間平均濃度

$x/M=14$ における反応を伴わない場合の A成分の時間平均濃度 $\overline{C_{A}^{\cdot}}$, 反応を伴う場合の A 成
分の時間平均濃度 $\overline{C_{A}}$ , およひ反応生成物 $\mathrm{P}$ の時間平均濃度 $\overline{C_{P}}$の鉛直方向分布を図 2 に示す. こ

こで, $C_{A^{*}},$ $C_{A},$ $C_{P}$ は, A成分の初期濃度 $C_{A0}$ で無次元化されている. また, $\overline{C_{P}}$ は, 反応を

伴わない場合の A 成分時間平均濃度 $\overline{C_{A}^{\mathrm{r}}}$ と反応を伴う場合の A 成分時間平均濃度 $\overline{C_{A}}$ を用いて

次式より求めた.

$\overline{C_{P}}/C_{A0}=2(\overline{C_{A}^{*}}-\overline{C_{A}})/C_{A0}$ (1)

188



$\overline{C_{A}}/C_{\Lambda 0},\overline{C\sqrt}C_{A0}$
$\overline{c/}C_{A0},\overline{C}\sqrt C_{\mathit{4}0}$

$(\mathrm{a})\mathrm{G}\mathrm{r}\mathrm{i}\mathrm{d}\mathrm{t}\mathrm{u}\mathrm{r}\mathrm{b}\mathrm{u}_{1}^{1}\mathrm{e}\mathrm{n}\mathrm{c}\mathrm{e}$ (Run I) $(\mathrm{b})\mathrm{U}\mathrm{l}\mathrm{t}\mathrm{r}\mathrm{a}\mathrm{s}\mathrm{o}\mathrm{u}\mathrm{n}\mathrm{d}(\mathrm{R}’\ln \mathrm{I}\mathrm{I})$

$\mathrm{s}_{>_{\backslash }}$

$\overline{C_{\Lambda}}/C_{A0},\overline{C\sqrt}C_{A0}$
$\overline{c_{A}}/C_{\mathit{4}0},\overline{.CJ}c_{A0}$

$(\mathrm{c})\mathrm{M}\mathrm{e}\mathrm{a}\mathrm{n}$ shear (Run III) $(\mathrm{d})\mathrm{U}\mathrm{n}\mathrm{s}\mathrm{t}\mathrm{a}\mathrm{b}\mathrm{l}\mathrm{e}$ stratification (Run $\mathrm{I}\mathrm{V}$ )

Fig. 2. Vertical distributions of the mean concentrations of species Aand product $\mathrm{P}$ at $x/M=14$ ;

$\bullet$ , $\overline{C_{A}^{*}}/C_{A0}$ in non-reacting flow; $\mathrm{O},$ $\overline{C_{A}}/C_{A0}$ in reacting $\mathrm{f}\mathrm{l}\mathrm{o}\mathrm{w};-,$ $7_{P}^{-}/C_{A0}$ .

図 2 上り, シアーをかけた場合, 超音波を照射した場合, およひ不安定温度成層が存在する場合

には, 反応を伴わない場合の A成分の濃度こう配が格子乱流のみの場合に比べて $y/M=0$ 付近

で緩やかであることから, 乱流混合が促進されていることがわかる. また, 実験条件で述べたと

おり, 反応を伴わない場合における A 成分の濃度こう配, つまり反応物質の鉛直方向への乱流拡

散量が, 超音波を照射した場合, シアーをかけた場合, およひ不安定温度成層が存在する場合で

ほぼ等しいことがわかる. それにもかかわらず, 断面全体での反応生成量は, 超音波を照射した

場合が最も大きくなる.
そこで, 超音波, シアーおよひ不安定温度成層が乱流混合反応に及ぼす影響をより定量的に評

価するために, 反応生成物濃 $\mathrm{a}\dot{\mathrm{e}}$を鉛直方向に積分し, 断面全体での反応生成量 $P_{T}$ を計算した [2].

$P_{T}= \int_{-\infty}^{\infty}\overline{\frac{C_{P}(y)}{C_{A0}}}dy$ (2)
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$\backslash \mathrm{c}^{*}$

$f$

Fig. 3. Comparison among the amount of Fig. 4. Normarized cospectra of vertical veloc-
chemical product at $x/M=14$ . ity fluctuations and concentration fluctuations of

speciae Ain the non-reacting flow at $x/M=14$

and $y/M=0$.

$x/M=14$ での反応生成量 $P_{T}(x/M=14)$ を格子乱流のみの場合の反応生成量 $P\tau \mathrm{o}(x/M=14)$ で無
次元化したものを図 3 に示す. これより, 超音波を照射した場合には, 格子乱流のみの場合に比
べて反応生成量が約 20倍になることがわかる. 一方, シアーをかけた場合およひ不安定温度成層
が存在する場命には, それぞれ約 1.4倍, 1.6倍となった. このことから, 乱流混合反応を促進さ
せる手段として, 超音波を用いる方法が最も有効であることがゎかる.

3.2 濃度変動と速度変動のコスペクトルおよひ $x/M=14$から $x/M=18$ の間に
生成される反 z生成物量

鉛直方向速度変動 $v$ と A成分の濃度変動 $c_{A}$ の $x/M=14,$ $y/M=0$ におけるコスペクトルの
計算結果を図 4 に示す. ここで, コスペクトルにょって内包される図上の面積は, 鉛直方向への乱
流物質フラックスの大きさに相当する. 図 4 より, 不安定温度成層が存在する場合には, 格子乱流
のみの場合に比べて, 大スケールから小スヶ– $J\triangleright$に至る全スヶ–$J\triangleright$の乱流渦にょる物質輸送が大
きく促進されることがわかる. 一方, シアーをがけた場合には, 大スヶ–$y\triangleright$の乱流渦にょる物質
輸送は著しく促進されるものの, 小スヶ– $J\triangleright$の渦にょる物質輸送は促進されない. また, 超音波
を照射した場合には, 超音波が直接照射されてぃな $\mathrm{A}^{\mathrm{a}}x/M=14$ では, 格子乱流のみの場合とほぼ
同程度しか鉛直方向に物質が輸送されない. っまり, 不安定温度成層が存在する場合には, 超音波
を照射した場合およひシアーをかけた場合に比べて, 未反応物質の接触界面が大スヶ–$J\triangleright$から小
スケールまでより複雑に変形し, 未反応物質の接触界面領域が増大する. そこで, $P_{T}(x/M=18)$
と $P_{T}(x/M=14)$ の差を取ることにょり, $14\leq x/M\leq 18$ における反応生成量 $\Delta P_{T}$ を計算した.
その結果を図 5 に示す. ここで, $\Delta P_{T}$ は, 前述の $P\tau 0$ で無次元化されてぃる. シアーをがけた場
合およひ超音波を照射した場合にこの領域で生成された反応生成量は, 格子乱流のみの場合とほ
ぼ同程度であったのに対して, 不安定温度成層が存在する場合には, 約 2.,0倍の反応生成量が得ら
れた. このことから, シアーをかけた場合には, 乱流混合は促進されても化学反応はあまり促進
されないこと, また, 超音波を照射した場合にも, 超音波を直接照射されてぃない領域において
は化学反応があまり促進されないのに対して, 不安定温度成層が存在する場合には, 下流へ進む
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Fig. 5. Comparison among the amount of chemical product obtained in the region between
$x/M=14$ and 18.

に従って乱流混合反応の促進効果が顕著に現れることがわかる.
しかし, それにもかかわらず, $x/M=18$の断面で得られた反応生成量 $(=P_{T}(x/M=14\}+\Delta P_{T})$

は超音波を照射した場合が最も多かった. つまり, 超音波を照射した場合には, 超音波が照射さ

れた領域において化学反応が著しく促進されていると言える.

33 渦度

13 $5\leq x/M\leq 15.5,$ $-0.85\leq y/M\leq 0.85$ の領域における渦度分布を図 6 に示す. シアーをか

けた場合には, $y/M=0$ 付近において大きな速度こう配が存在するために, 渦度の絶対値が大き
い. それに対して, 超音波を照射した場合およひ不安定温度成層が存在する場合には, 渦度の絶
対値が小さい. このことから, 超音波およひ不安定温度成層により, 低せん断場での乱流混合反

応促進を実現できることがわかる.

4 結言

化学反応を伴う格子乱流場に, 高周波超音波を照射した場合, 不安定温度成層が存在する場合,$\cdot$

および流体間の速度こう配に基づくシアーをかけた場合に対して, 流体の速度およひ濃度の測定
を行った. その結果, 次の知見を得た.

(1) 超音波を照射した場合には, 音響流の作用により乱流混合反応が著しく促進される. また,

乱流混合反応の促進効果が, シアーおよひ不安定温度成層の効果に比べて大きい.

(2) 不安定温度成層が存在する場合には, 下流へ進むに従って乱流混合反応の促進効果が顕著に
現れる.

(3) シアーをかけた場合には, 大スケールの乱流渦による物質輸送は促進されるものの, 小ス

ケールの乱れは増大しないため, 乱流混合反応の促進効果は, 超音波を照射した場合およひ不安

定温度成層が存在する場合に比べて小さい.

(4) 超音波を照射した場合およひ不安定温度成層が存在する場合には, せん断力がほとんど働か
ないため, 低せん断場での乱流混合反応促進を実現できる.
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$d\mathrm{M}$ $m$

$(\mathrm{a})\mathrm{G}\mathrm{r}\mathrm{i}\mathrm{d}$ turbulence (Run I) $(\mathrm{b})\mathrm{U}\mathrm{l}\mathrm{t}\mathrm{r}\mathrm{a}\mathrm{s}\mathrm{o}\mathrm{u}\mathrm{n}\mathrm{d}$ (Run $\mathrm{I}\mathrm{I}$ )

$*/1\mathrm{I}1$

$(\mathrm{c})\mathrm{M}\mathrm{e}\mathrm{a}\mathrm{n}$ shear (Run III) $(\mathrm{d})\mathrm{U}\mathrm{n}\mathrm{s}\mathrm{t}\mathrm{a}\mathrm{b}\mathrm{l}\mathrm{e}$ stratification (Run $\mathrm{I}\mathrm{V}$)

Fig. 6. Spanwise vortisity in the region of $x/M=13.5\sim 15.5$ and $y/M=-0.85\sim+0.85$ .
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