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Abstract 
Double-diffusiv巴 conv巴ction in a solutially stratified fluid of two-layer destabilized by 

lateral heating and cooling was studied experimentally . Visualizations of temp巴rature and 
flow fields using encapsulated liquid crystals ，  polystyrene particles and dye were performed 
to observe the flow structur巴 near the boundary of the two layers and to investigate the 
transport mechanism of solute. Local concentrations were also measured at the center of 
each layers to calculate the transf巴r rate of solute from the lower layer tothe upper one. 
The transfer rate of solute was found to be proportional to the thermal Rayleigh number 
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1 . 緒 E
近年 の 産業界 に お け る 先端技術， 高度技術の 目 覚 ま し い発展 に対 し て ， ア モ ル フ ァ ス 合金や合金単

結品等， 金属系機能性材料は非常 に 大 き な 貢献 を 果 た し て い る 。 一 般 に 金属材料は融液の凝固 を 経 て
製造 さ れ る が， 融液が複数の 成分 を 含 む場合 に は 固 i夜界面上で溶質の排除が起 こ る た め ， 液相 に お い
て温度差 に よ る 対流の他 に濃度差 に よ る 対流が並立す る 。 こ れ ら の相互作用 は二重拡散対流 と 呼ばれ
る 複雑 な 対流状態 を 形成 し ， 場 合 に よ っ て 流体は多重成層 セ ル構造 を と る 1 . 2 ) 。 二重拡散現象 は 材 料
の機能性 に大 き く 影響 を 及 ぼす結晶 の マ ク ロ 偏析 を 促進 さ せ る と 言 わ れて い る が， 結晶成長 と 二重拡
散の相互関係は充分に解明 さ れて い な い のが現状であ る 。 ま た 以前 に も 増 し て 材料 に 要 求 さ れ る 機 能
が高度化， 多様化 し て い る の に伴 い ， 結晶 成長過程 を 精密 に 制御す る 技術 の 開発が重要 な 課題 と な っ
て い る 。 そ の た め に は液層 内 で、起 こ っ て い る 二重拡散対流現象 を 充分 に 解 明 し て お く こ と が重要 と 考

え ら れ る 。

こ の様 な 背景 か ら ， 筆者 ら は凝 固過程 に 及 ぼす二重拡散対流の影響 を 解明 す る に あ た り ， 二重拡散
対流挙動 の 詳細 な 把握が必要 と 考 え ， 炭酸ナ ト リ ウ ム 水溶液の 2 層 の 階段状濃度勾 配 に水平温度勾 配

を 与 え た と き に発生す る 凝 面 を 伴 わ な い二重拡散対流 を 対象 に 温度場 と 流れ場の可視化実験 を 行 い
温度差， 濃度差， ア ス ペ ク ト 比等の実験条件 が こ の現象 に 及 ぼす影響 を 明 ら か に し た 3 ) 。 一方， 2 層
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系 の二 重拡散対流の研究 は 既 に 数多 く 行 わ れて い る が4 ， 5 ) い ず れ に お い て も 実験初期 に 界 面 付 近 に
お い て 形成 さ れ る 中 間 層 に つ い て は特 に 注 目 し て お ら ず， 従 っ て そ の 形成過程等 の 詳細 は ほ と ん ど明
ら か に さ れて い な い 。 ま た 中 間 層 の 形成 に 限 ら ず界面近傍で の移動現象 と 界面 を 通 し て の 物 質 の移動
速度 と を 結 び付 け た 二重拡散対流の物質移動機構 の検討 も 十分 な さ れて い な い 。

そ こ で本研究で は 特 に 界面 近 傍 の 流れ に 注 目 し た 可視化実験 と 溶液注 出 法 に よ る 濃 度 測 定 を 行 い ，
2 層 間 に 形成 さ れ る こ重拡散界面 を 通 し て の 物 質移動機構 及 びそ の 速度 に 関 す る 検討 を 行 っ た 。

2 . 実験装置 お よ び方法

2 ・ 1 実験装置

図 1 に 実験装 置の概略図 を 示 す 。 実験装 置 は恒温室 内
に 設置 さ れて お り ， 室温 は 300C に調節 さ れ て い る 。 本研
究で用 い た テ ス ト セ ク シ ョ ン は 高 さ Hニ 44mm ， 幅L = 40
mm ， 奥行 き W= 30mm ( ア ス ペ ク ト 比A = 1 . 1 ) の ア ク リ
ル製矩形容器 で あ る 。 な お 側 壁 は銅 製 で ， 左 が 冷 却 壁 ，
右が加熱壁 で あ る 。 テ ス ト セ ク シ ョ ン は 内 部 に 2 層 の 濃
度成層が作 れ る よ う ， 中 央高 さ ( 図 1 に 破線で示す ) に
薄 い プ ラ ス チ ッ ク 板 を 水平 に 挿入可能で、 あ る 。 ま た ， マ
イ ク ロ シ リ ン ジ の挿入 に よ り 溶液が採取 で き る よ う ， 容

器前面 の 上下各層 中 心位 置 に 溶液注 出 口 が設 け で あ る 。

1 デ ス ト セ ク γ ョ ン 2 ， 断熱材 3 冷却壁
4 加熱壁 5 冷却l室 6 加熱室 7 . 初期設定

用恒温槽 8 .  11日熱}fl恒温情 9 冷却用恒温槽
+ 熱電士i 設 置 枕 置 × 溶液詫!日箇所

図 l 実験装 置概略図

加熱冷却面 は そ れぞれ加熱室 冷却室 に 接 し て お り ， 容器前面 を 除 く 試験部全体 は 厚 さ 60mm の発泡ス
チ ロ ー ル に よ っ て 断熱 さ れて い る 。 側壁 の温度制御 は冷却室 に接続 さ れ た冷却用恒温槽 ， 加熱室 に 接
続 さ れ た 加熱用恒温槽， そ し て 両方 に接続 さ れた初期温度用恒温槽か ら 一定温度 の水 を 冷却 ， 加熱室
に 循環 さ せ る こ と に よ り 行 っ た 。 壁面温度 の 測定 に は 壁面 に埋 め 込 ま れ た O . l mm の ク ロ メ ル ア ル
メ ル 熱電対 を 用 い ， 多 点式温度記録計 に よ っ て こ れ を 記録す る 。

2 ・ 2 実験方法

本研究で用 い た 溶液 は 無色透明 の炭酸ナ ト リ ウ ム 水系 の 2 成分溶液で あ る 。 テ ス ト セ ク シ ョ ン 中
央高 さ に 挿入 し た プ ラ ス チ ッ ク 板 の 下 に 高濃度， 上 に低濃度 の 溶液 を 封 入 し ， 内 部温度 を 初期温度30
℃ に す る 。 そ し て 定常状態 が得 ら れ た 後 プ ラ ス チ ッ ク 板 を 静 か に 引 き 抜 き ， 溶液 を 2 層 に 濃度成層 さ
せ る 。 そ の後， プ ラ ス チ ッ ク 板引 き 抜 き に よ り 上下層境界付近 に 生 じ る 溶液の微少 な 速 度 変 動 を 鎮 静
化 さ せ る た め 10分開放置 し こ れ を 側 方 か ら 加熱 ・ 冷却す る こ と に よ り 実験 を 開 始す る 。 そ の 瞬 間 を
t =  0 と す る 。

本実験で、 は 感温液晶 と ポ リ ス チ レ ン 粒 子 の 懸濁 に よ る 温度場 と 流 れ場 の 同 時可視化実験 を 行 い ， 現
象の観察 を 行 っ た 。 感温液晶 の呈色 範 囲 は 29 - 40"C で あ り ， 30 0C付近で温度 の 高 い 側 か ら 青， 緑， 黄，
赤 に呈色す る 。 緑 は 30 . 0 "C に 相 当 し ， 青 は30 . 40C 以上であ る 。 温度変化 に対す る 時定数 は 0 . 2秒， 粒径
は 10 - 15 μ m， 比重 は 1 . 02で あ る 。 一方 ポ リ ス チ レ ン を 懸濁 し た 流 れ を 写真撮影す る と 明 瞭 な 流 跡 線
が得 ら れ る が， 本実験範 囲 に お い て 流 れ は 層 流 で、 あ り ， ま た 露 出 時 間 が非定常現象 の 巨視的変化の 時
間 ス ケ ー ル に 比べて 短い た め こ れ を 流線 と み な し て 差 し 支 え な い 。 粒径 は70 - 1 1 0 μ m ， 比 重 は 1 . 04
で あ る 。 ま た界面近傍 で の 流体移動 の 詳細 を 調 べ る た め ， 下層流体が染料 に よ り 着色 さ れ た 可視化実
験 も 幾つ か の 条件 に 対 し て 行 っ た 。 感 温 液 晶 ， ポ リ ス チ レ ン 粒 子 の 懸 濁 量 は そ れ ぞ れ O . O l wt % ，
0 . 013wt% ， 染料 に つ い て は 0 . 0 1 5wt% と し た 。
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こ れ と は 別 に 溶液注 出 法 を 用 い た 濃度測定実験 も 行 っ た 。 す な わ ち 適時マ イ ク ロ シ リ ン ジ に よ り 上
下層 中心の溶液 を 50 μ lずつ採取 し ， そ の 溶液の屈折率 よ り 濃度 の 決定 を 行 っ た 。 た だ し マ イ ク ロ シ
リ ン ジ の 挿入が流れ に 及 ぼす影響 は 無視で き る く ら い に小 さ い こ と を 温度場 と 流れ場 の可視化実験 に
よ り 確認 し て お り ， ま た濃度測定実験で、 は対流挙動 の把握 の た め 少量 の 感温液晶 を 懸濁 し温度場 を 可
視化 し た が， 炭酸ナ ト リ ウ ム 水溶液 に 懸濁 し た 感温液晶 に よ り 屈折率は 影響 を 受け な い こ と も 確認 し
て い る 。 ま た ， テ ス ト セ ク シ ョ ン 内 で確認 さ れ る 現象の 2 次元性 は ， 界面崩壊時 を 除い て 保 た れ て お

り ， 以下の実験結果 は試験部の 中 央面 で の観察であ る 。

2 ・ 3 実 験条件

本研究で は二重拡散対流の挙動 を 詳細 に把握す る と 共 に ， そ れ に 伴 う 物 質移動機構の検討 を 行 う た
め ， 表 1 に示す よ う な 条件 を 設定 し 実験 を 行 っ た 。

表 1 実験条件及び結果

run ムCo [wt %) ムT ["C) Rac x 10 -7 [- ) Rαt X 10- 7  [一 ) Ro [一 ) m帥 X 108 [mol/s) t m  [min) 
0.8 7.5 1 .22 3 . 13 2 .57 4.029 275 

2 1 .2 7.5 1 .22 6 .27 3 .86 5.日23 410 

3 1 .6 7.5 1 .22 6 .27 5 .15  5.656 545 
4 0.8  1 0 .0 1 .62 3 . 13 1 .93 7. 1 25 180 

5 1 .2 10 .0 1 .62 4 . 70 2 .90 7. 188 275 

6 1 .6  1 0 .0 1 .62 6 .27 3 .86 7.736 355 
7 0.8 1 5.0 2 .43 3 . 13 1 .29 9.359 97 
8 1 . 2  1 5.0 2 目43 4 . 70 1 .93 9.305 165 

9 1 .6 15.0 2.43 6 .27 2 .57 10.507 202 
1 0  0 . 8  2 0 .0 3 .24 3 . 13 0 .97 63 

1 1 1 . 2  20 .0  3 .24 4 . 70 3 .86 14.677 1 19  
12  1 . 6  20.0 3 .24 6 .27 1 .93 16.199 148 

13 2.0 20.0  3 .24 7 .83 2.41 16.520 184 

ßt = 4 .018  X 10-4  [ l /"C) ， ßc = 9 .698 X 1 0-3 [ 1 /wt %J ， ν '"  9 . 7 1 3  X 1 0 - 7  [m2 /sJ ， 白 = 1 .455 X 10-7 [m2) ， 
PT '" 6.67 ， Le = 182 

いずれ も 初期温度 は30"C ， 平衡濃度 は3.8wt% で、 あ る 。 ま た 同 表 に 実験結果 と し て 擬定常状態 に お い

て 得 ら れた平均溶質移動速度m叫 及 び界面崩壊時閥 抗 も 併せて示 し で あ る 。
全て の 条件 に対 し て 感温液晶 と ポ リ ス チ レ ン粒子 に よ る 温度 と 流 れ場 の 同 時可視化実験及 び， 溶液

注 出 法 を 用 い た濃度測定実験 を 行 っ た 。 ま た 条件 に よ っ て は下層流体 に対 し て 着色 を 行 っ た可視化実

験 も 行 っ た 。

3 . 結果及 び考察

3 ・ 1 流 れ構造 と 溶質移動機構

こ こ で はrun4 ( ム Co = 0 .8wt% ， ム T= 10"C ， Ro = 1 . 93 ) に お け る 実験結果 を 例 に と り ， 上 下 層 境

界近傍 の流れ構造 と 層 聞 の 溶質移動 の 関 係 に つ い て説明す る 。
図 2 は下層流体 を 白 色染料に て 着色 し ， 下層流体が上層へ移動す る 様子 を 可視化 し た も の で あ る 。

さ ら に ， 温度場， 流 れ場 と の 関係 を 見 る た め上層 に は感温液 品 及 びポ リ ス チ レ ン 粒 子 を 懸濁 さ せ た 。
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( a )  t = 1 . 25min 

( d ) 70min 
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( b ) 2 min 

(e ) 173min 

(c) 10min 

( f )  179min 

図 2 温度場， 流 れ場及 び下層流体の可視化写真

run 4 ( t. Co = O . 8wt % ，  t. T= 10oC ，  R o = 1 . 93 )  

写真 の 露 出 時 間 は 1 秒 で あ る 。 こ こ で は 上下層境
界近傍 の 流 れ を 検討す る た め ， テ ス ト セ ク シ ョ ン
の上部約 3 / 4 を 拡大 し て示 し た 。 な お ， こ こ で
は 主 と し て 上層 に 着 目 し て 説明 す る が， 上層 と 下
層 の 流 れ は 容器 中 心 に対 し 点対称であ る か ら ， 下
層 で は上層 と 逆の現象が起 こ っ て い る こ と に 注意
さ れ た い 。

加熱 ・ 冷却 を 開 始す る と t = O . 5 min 頃 上 層 内 に
大 き な 反時計回 り の対流が形成 さ れ る 。 や がて 上
層左下か ら 白 色 の 下層 流体が針状に侵入 し は じ め ， 図 3 流れの模式図

右側 に 成長す る ( 図 2 -a ) 。 こ れ は 冷却 面 に 沿 っ
て 下 降す る 流体が下層 と の境界 に 達 し て 右側 に 方 向 を 変 え る と き 生 じ る 勇 断力 に よ り 下層 流体が引 き
ず ら れ る た め だ と 考 え ら れ る 。 従来 下 層 の 高濃度流体 は加熱壁面側 か ら 層境界 を 突 き 抜 け て 上方へ
移動す る と 考 え ら れて い た が， 界面形成 時 に は 冷却壁側 か ら 上 層 へ輸送 さ れ る こ と が判 明 し た 。

ま た こ の 時上層右下 に模形の 高温域 ( 青色 ) が現 わ れ ， 低温域 ( 黄色 ) 下部へ拡大 し て ゆ く が ( 図
2 -a ) ， こ れ は境界下 部 に 位置す る 下層 の高温流体か ら 熱伝導 に よ り 熱 が流入 す る た め で あ る 。 模 形
の 高温域 は や がて 停滞す る が ( t = 1 . 5min ) ， 直 ち に 反 時 計 四 り の 弱 い 渦 が発 生 す る · ( t  = 2 min ， 図

* 高温域の流れが こ の よ う な 変化 を 示す 原 因 は左壁面 か ら 侵入す る 針状 の 高 濃度流体が上 層 右 下 に 到 達 し 蓄 積

す る た め と 推定 さ れ る 。 こ の 点 に つ い て は今後濃度測定に よ り 検討 し な け れ ば な ら な い 。
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( 1 ) t= 3 min 

( 6 )  5 . 5min 

( 2 ) 3 . 5min 

( 7 ) 6 min 

( 3 )  4 min 

( 8 ) 6 . 5min 

( 4 )  4 . 5min 

( 9 ) 7 min 

図 4 下層 流体の可視化写真
run 4 ( ム Co = 0 .8wt% ， ム T= 1 0 "C ， Ro = 1 . 93 )  

( 5 ) 5 min 

( 10 ) 7 . 5min 

2 -b ) 。 こ の 時 ， 上下層 の 聞 に は 各 層 の 主対流 と は 異 な る 構 造 を も っ 領域 ( 以後 こ れ を 中 間 層 と 呼ぶ )
が現 わ れ る 。 図 3 に 中 間 層 の 流 れ構造 を 模式 的 に 示 し た 。 中 間 層 中 央部の流体は上下層 の 主対流が及
ぼす郭 断力 の 影響 を 受 け 時計四 り の非常 に 緩 や か な 循環流 を 形成 し て い る 。

中 間 層 の右端 に位置す る 弱 い 渦 は こ の後非常 に興味深い挙動 を 示 し た 。 図 4 は こ の 渦の経時変化 を
明確 に捉 え る た め 下層 を 染料で着色 し ， 他の ト レ ー サ ー を 一切混入せず に 可視化 し た 結果 を 示 す 。 実
験条件 は 図 2 と 同 じ で あ る 。 各写真の 時 間 間 隔 は 30秒 露 出 時 間 は 0 . 5秒で あ る 。 な お 図 に は 加 熱 壁
面 の 層境界近傍 の み を 示 し た 。

左壁面 か ら 針状 に 流入 し た 下層 の 高濃度流体 は 中 間 層 上側 を 移動 し て加熱壁面 の 渦 ま で到 達 し ( 図
4 - 1 ) ， そ の 中 に 取込 ま れ る ( 図 4 - 2 ) 。 渦 は 高濃度流体 を 取 り 込 みつつ縦長に成長 し ( 図 4 - 3 � 5 ) ，
やがて そ の 一部が加熱壁 に 沿 っ て 上昇 し 始 め る ( 図 4 - 6 ) 。 加熱壁上部 に 達 し た 流体 は上層 バ ル ク 流
体内へ流入 し 拡散 し て 行 く ( 図 4 - 7 � 9 ) 。 こ れ に 伴 い 渦 は 徐 々 に 縮小 し ， や が て 消 失 す る ( t = 7 . 5
mln ， 図 4 -1 0 ) 。 こ の 渦 の存続時 間 は約5 .5分で あ っ た 。

中 間 層 の右端 に 存在 し て い た 渦 は こ の様 な プ ロ セ ス を 経 て 消 失 す る が， そ の後 も 下層流体 は加熱壁
に 沿 っ て 上層 側 へ 間 欠 的 に流入 し 続 け ( 図 2 -c) ， そ れ に 伴 い 中 間 層 は徐 々 に 薄 く な る 。 中 間 層 が消 失
し 上下層 間 に 明 確 な 静止界面が形成 さ れ る “ と 間 欠 的 な 流入 も 観察 さ れ な く な る ( t = 1 5 min ) 。 こ の
様 に ， 初期段階 に お い て 中 間 層 に 取 り 込 ま れ た 下 層 流体が徐 々 に 上層へ放出 さ れ る の で あ っ て ， 下層
流体が加熱壁面 に 沿 っ て 直接上層へ輸送 さ れ る の で は な い こ と が分か る 。

牢 牢 さ ら に細 か く 観察す れ ば極 く 薄 い 中 間 層 が見 い だ さ れ る か も 知 れ な い が， こ こ で は 便宜 的 に 静止 界 面 と い

う 言葉 を 使用 し た 。

司υハ叫υ
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図 6 流体移動量 の経時変化

run 4 ( ム Co = O . 8wt % ， ム T= 10"C ， R o = 1 . 93 )  
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図 5 濃度及 び溶質移動速度の経時変化

run 4 ( 6. Co = O . 8wt % ， ム T= 10"C ， R o = 1 . 93 ) 

静止界面が形成 さ れ る と ， 以後図 2 -d に 示す よ う な 温度 的擬定常状態がt = 1 6 0 min ま で ， 約 1 45 分 間

持続す る 。 擬定常状態 に お い て 下層 流体が上層へ移動す る 様子 は視認 さ れ な か っ た 。 従 っ て こ の期 間
中 下層 流体が上層へ流入す る こ と は ほ と ん ど無 く ， 物質移動 は専 ら 界面 聞 の拡散に よ っ て い る も の と
推察 さ れ る 。

擬定常状態、 に お け る 界面 は僅 か に 傾 い た 平面 を 保 っ て い る が t = 160min頃 か ら 加熱壁 面 側 で 上 方
に 湾 曲 し 始 め ， つ い に は 下 層 流体が加熱壁面 に 沿 っ て 上層へ流入 し 始 め る ( 図 2 日 ) 。 流 入 の 様子 は
図 2 -c と 類似 し て い る が， そ の機構 は 明 ら か に 異 な っ て お り ， こ の場合は下層流体が加熱壁 面 に 沿 っ
て 直接上層へ輸送 さ れて い る 。 上層への流入 と 同 時 に 界面 は 乱 れ始 め ， や が て 大 き な 波打 ち と な る
( 図 2 -f ) 。 界面が乱 れ 出 す と 上層 流体が急激 に 白 濁 し た こ と か ら ， こ の現象が下層流体の移 動 を 大 き
く 促進 し て い る こ と が分 か る 。 そ の後界面 の 傾 き は 急速 に 増 加 し ， ほ ほ垂直 に な っ た 時点で界面 は 崩
壊 し た 。 界面崩壊過程 の 詳細 に つ い て は 丈献 3 を 参照 さ れた い 。

3 ・ 2 上下層 聞 の 溶質移動速度

次 に ， 上下層 聞 の 溶質移動速度 を 定量 的 に 評価 し た 結 果 に つ い て 述べ る 。 可視化実験の結果， 界面
が崩壊す る 直前 ま で現象 は ほ ぼ上下対称 に 進行す る こ と が判 明 し た 。 従 っ て 上層 か ら 下層 ， 下層 か ら
上層へ移動す る 流体の量 は 常 に 等 し く ， 上下層 の体積 は 等 し い ま ま 変化 し な い と 仮定で き る 。 そ の体
積 を Vと 表せ ば， 下 層 か ら 上層へ移動す る 溶質 の移動速度mは次式で、与 え ら れ る 。
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こ こ でCu， Cdは 上下各層 の平均濃度 を 表 わ す 。

二重拡散対流 に お い て 層構造が形成 さ れ る 場合 ， 層 内 の濃度 は 層 境界近傍 を 除 い て は ほ一様で あ る 事

が知 ら れて い る 5 ) O 従 っ て 層 内平均濃度 を 層 中 央の濃度で近似で き る 。 そ こ で本研究で は 上下各層 の

中 央点 [ ( x， y ) = ( 0 . 5 ，  0 . 75 ) ，  ( 0 . 5 ， 0 . 2 5 ) J に お け る 濃度 を 測定 し ， そ れ を 上 F 各 層 の 平均濃度 と 見 な

し て 式 ( 1 ) よ り 層 間 の 溶質移動速度mを 算 出 し た 。
図 5 に 先 と 同 条件run4 に お け る 層 間 平均濃度差 ム C= Cd- Cuの経時変化 を O で、示すO ま た 式 ( 1 ) に よ
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り 算 出 し たmの経時変化 を .で示 し た 。
濃度差 ム cは実験開始後直 ち に 減少 し 始 め こ の 時溶質移動速度mは比較 的 大 き い 値 を 示 す 。 こ れ

は 図 4 に示 し た ， 下 層 か ら 上層への流体輸送の寄与 に よ る も の と 言 え る 。 そ の後見 ら れる mの低下は，
中 間 層 か ら 上層へ輸送 さ れ る 流体量が中 間 層 の 減少 に伴い減少す る こ と に 対応す る も の と 考え ら れる 。

擬定常状態 ( t = 15 - 160mÌn ) に 入 る と ム cは直線的 に 減少す る よ う に な り ， そ れ に 対 応 し て m は ほ ぼ
一定 と な る 。 t = 160mÌn頃， 濃度差の減少 に伴い不安定性 を 増 し て い た 界 面 が ゆ ら ぎ だ す が， そ れ に
対応 し て mは増加す る 。 そ の後界面の波打 ち が起 こ る と ， mは さ ら に 急激 な 増加 を示す。 こ れは図 2 -f 
に お い て 上層流体が急激 に 白 濁す る こ と に対応 し て お り ， こ の 時のmが知何 に 大 き い かが分か る 。

以上の通 り ， 濃度測定の結果 を 用 い て 定量化 し た 溶質移動速度 は ， 可視化実験の結果か ら 定性的 に

説明 さ れた溶質 の移動現象 と 密接 に 関 連 し て い る こ と が明 ら か と な っ た 。

3 ・ 3 流体輸送速度

溶質 の移動 は上下層 間 の界面の 濃度差 を 推進力 と す る 拡散 と 下層 か ら 上層への流体流入 に よ っ て 起

こ る と 考 え ら れ る 。 界面 を 通過す る 拡散-流束J は 界面上で分布 を 持つ と 予想 さ れ る が， 簡 単 の た め こ
れ を 一定 と 仮定す れば，

j= k  ( Ca- Cu) ( 2 ) 

と 書 け る 。 こ こ でたは界面 の 平均物質移動係数で あ る 。 次に対流移動量 に つ い て 考 え る 。 先 述 の 通 り
上下層 の体積 は変化 し な い か ら 下層流体の上層への流量 を U と す れ ば 必ずそ れ と 同 量 の 流体が上
層 か ら 下層へ輸送 さ れて い る 。 従 っ て 対流 に よ る 溶質移動速度mcは

mc = 2 v ( Cd- Cu) ( 3 ) 

と な る 。 式 ( 1 ) の溶質移動速度mは両者の効果 を 含 む か ら ， 式( 1 ) - ( 3 ) よ り 次式が得 ら れ る :

d ( Ca- Cu ) = v - ' -�. _u， = k ( Cd- Cu ) S+ 2 v ( Ca- Cu ) dt ( 4 ) 

こ こ でSは界面面積で あ る 。
3 ・ 1 で示 し た よ う に ， 上下層 間 の 溶質移動 は 主 と し て 下層流体が上層へ輸送 さ れ る と き ， そ れ に

同伴す る 形で起 こ っ て い る 。 そ こ で拡散 に よ る 溶質移動が無視で き る と 仮定す れ ば， 式 (4 ) よ り

V d ( Ca- Cu ) 
v= 一

2 dt 
I 
Cd- Cu ( 5 ) 

が得 ら れ る 。 従 っ て ， こ の式 を 用 い れば上下層濃度 の 時 間 変化 よ り 下層流体の上層への流入流量 を 見

積 も る 事がで き る 。
図 5 に示 し た濃度の測定値 に 基づい て Uの経時変化 を 算 出 し た結果 を 図 6 に示す。
ま ず式 ( 5 ) の妥 当性 に つ い て検討す る 。 可視化実験の結果， 中 間 層 が消失 し 熱 的 擬定常状態 に な る

と ( t = 15mÌn ) ， 対流 に よ る 流体輸送 は 肉 眼で は観察 さ れ な く な っ た 。 従 っ て uは 0 と な る はずであ る 。
し か し 中 間 層 が消 失 し た 時のUの計算値 は O で は な い 。 こ の原 因 と し て 相 対 す る 2 つ の 項 目 が挙 げ ら

Fhυ

 

nv
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れ る 。 第 1 は ， こ の 時点で も 視認で き な い ほ ど少量 の流体流入があ る た め uが O と な ら な い ， 第 2 は，
式 ( 5 ) に 用 い た 拡散が無視で き る と い う 仮定が こ の 時 点 で は 成立 し な い ， と い う 事 で あ る 。 こ の い ず
れが正 し い かの 判 定 は 非常 に 困 難 で、 あ り ， 現時点 で は 判 断で き な い 。 今後検討すべ き 問題 で あ る 。

仮 に 拡散が無視で き な い と す る と 式 ( 5 ) は u を 過大評価す る 事 に な る 。 即 ち 図 6 に 示 し た U の 値 自 体
は誤 り に な る 。 し か し 大 局 的 に み れ ばu の 値 の変化が示す 傾 向 に 大 き な 誤 り は な い 。 従 っ て ， こ の 点
に 注 意 し つ つ ， 下層流体の上層への輸送速度 に つ い て 検討す る 。

( a ) 界面形成期 こ の期 間 の u は 次 の 擬定常状態 に 比 べ る と わず か に 大 き な 値 を と る 。 こ れ は 中
間 層 か ら 上層 へ 図 4 に示 し た 様 な 流体移動が生 じ る た め で あ る と 考 え ら れ る 。 そ し て 次 第 に そ の 度合
い は小 さ く な る た め u は 減少す る 。

( b ) 擬定常状態 u は 一度極小値 を 示 し た あ と ， 僅かずつ直線的 に 増 加す る 。 擬 定 常 状 態 が終 わ
り に 近づ く と 増加 の 傾 向 は 幾分大 き く な る 。 こ の期 間 で は視認可 能 な 対流 に よ る 溶 質移動 は 行 わ れ な
い 。 Uの 変化 は ( 3 ) 式 よ り 時 間 に 対 す る 直線的 な 上下 層 間 の 濃度 差 の 減 少 が 理 由 で あ る が ， こ の 期 間
に お い て の 界面状態 の 変 化 は ほ と ん ど な い た め ， 界 面 の 安定性の 減少が界面 の 壁 面付 近 で 起 こ る 対流
に よ る 流体輸送 の促進 に 直接 関 係 し て い る と い え る 。 そ の促進の程度 は 界面状態が大 き く 変化す る と
き と 比べ る と か な り 小 さ な も の で あ る 。

( c ) 界面崩壊時 こ の期 間 に お い て uは 急激 な 増 加 を 示 す 。 こ れ は 不 安定 な 界 面 に 理 由 が あ る 。
界面 聞 に 二次流 れが複 数形成 さ れ る 現象 ( 界面 の 波打 ち 現象 ) が起 こ る が， こ れ ら の 二次流 れ は 上層
ま た は 下 層 の 流体 を 巻 き 込み な が ら 界面 聞 を 移動す る た め ， こ の と き 物 質移動 は 大 き く 促 進 さ れ る 。
こ れ は 先 の 可視化写真 に 示 さ れた よ う に界面 の不安定現象が見 ら れ る 頃 か ら 比較 的 大 き な 規模で上層
加熱壁側上 部 か ら 下層 流体の 間 欠 的 な 流 れ込 み が起 こ る こ と か ら も 明 ら かで あ る 。 こ の期 間 に お け る
Uの 値 は界面が安定 な 場 合 の 5 � 10倍 と な る 。

3 ・ 4 初期条件 と 溶質移動速度 の 相 関

図 7 に 擬定常状態 に お け る 平 均 溶 質 移 動 速 度
mav と 熱 レ イ リ ー 数Rat の 関 係 を 示 す 。 た だ し ，
Ro < 1 は 二拡散界面 の 不 安 定 条 件 で あ り ， 擬 定
常状態 が存在 し な い た め こ れ に つ い て は プ ロ ッ ト
し て な い 。

Rαtが同 じ で あ れ ば濃度 レ イ リ ー 数Rac:が異な っ
て も 物質移動速度 は ほ ぼ同 じ で あ る 。 す な わ ち 溶
質 の 移 動速 度 は 濃度差 に は 影響 さ れず， 温度差 に
よ っ て 決 ま る 事が分 か る 。 本 実 験範 囲 に お い て
mωはRぬ と 比例 関係 に あ る と い え る 。
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図 7 平均溶質移動速度 と 熱 レ イ リ ー 数の 関 係

4 . 結 昌

本研究で は 2 層 に 濃度成層 し た 炭酸ナ ト リ ウ ム 水溶液 に 水平温度勾 配 を 加 え た 時 に発生す る 二重拡
散対流 を 対象 に ， 下 層 流体 を 着色 し た 上 で温度場 と 流れ場の可視化 を 行 い ， さ ら に 溶 液注 出 法 に よ っ
て 局所濃度の測定 を 行 っ た 。

可視化実験 よ り ， 実験初期 の 複雑 な 形態 を と る 中 間 層 が注 目 さ れた 。 ま た 上層 に 関 し て ， 界面形成
期 に は 下 層 流体 は 冷却壁側 か ら 輸送 さ れ る 。 こ れ に 対 し て 界面崩壊期 に お い て は 加 熱壁 に 沿 っ て 下 層
流体が流入 す る 。 擬定常状態 に お け る 溶 質 の 移動 は専 ら 拡散 に よ る 。
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濃度測定実験 よ り ， 定量化 さ れた 溶質移動速度 は 定性的 に説明 さ れた溶質の移動現象 と 密接 に 関係

す る 。 そ し て 擬定常状態時の界面 を 通 し て の平均溶質移動速度は溶質 レ イ リ ー数に関係な く 熱 レ イ リ ー
数， つ ま り 対流 の 強 さ に支配 さ れる 。
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使用記号

A : ア ス ペ ク ト 比 [ ー ] Rac : 溶質 レ イ 1) ー 数
Cu : 上層濃度 [wt% ]  ( =g ß c ム Co ( V /H) / ( a ν ) ) [ ー ]

Cd : 下層濃度 [wt% ] Rαt 熱 レ イ リ ー 数
D 拡散係数 [ m 2 /s]  ( =gß t ム T(L4 /H) / ( α ν ) ) [ ー ]

g : 重力加速度 [ m 2 /s]  S : 界面 の面積 [ m 2 ] 

H 容器の高 さ [ m ]  t : 経過 時 間 [ min] 

J : 拡散流束 [mol/m 2 s]  tm : 界面崩壊時間 [ min] 
h : 平均物質移動係数 [ m/s] V : 層体積 [ m 3 ] 
L : 容器の幅 [ m ]  U : 他層流体への流入流量 [m 3 /s ]  
Le : ル イ ス 数 ( = α /D) [ ー ] α : 温度伝導度 [m 2 /s]  
斤1 : 溶質移動速度 [ mol/s] β c 濃度体膨張係数 [ l /wt% ] 
mc : 対流溶質移動速度 [ mol/s] ん : 温度体膨張係数 [ l / t ] 
mav 平均溶質移動速度 [ mol/s] ム C 上下層 聞 の濃度差 [wt% ] 
Pr : プ ラ ン ト ル 数 ( = ν / α ) [ ー ] ム Co 上下層 間 の初期濃度差 [wt% ] 
R。 : 初期浮力比 ( = Rac/Rat )  [ ー ] ム T : 温度差 [ t ]  

ν : 動粘度 [m 2 /s]  
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