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石炭からのナフサ合成プロセスのための供給原料質量流量計
森山　峻
Mass Flow Meter for Feed of Coal Synthesizing Naphtha Process
Takashi　Moriyama
The aim of this study is the development of a novel non-intrusive mass flow meter for the moved bed gravity flow of the new process, i.e.: the coal synthetic naphtha and hydrogen making reactor and DRI ( Direct Reduction for Iron Ore )  reducing petroleum and coke coal.  The author already developed PCI ( pulverized coal injection system ) and RPFI ( refuse plastic injection system ). This paper describes the features of the mass flow meter, ie., a cross correlation type with marker S-1, a steady state heat transfer type S-2, a PZT AE signal type S-3 and. pulse heater new cross correlation type S-4 ( JPA ’97-191970 ). for the new process developers for the third oil crisis and coke oven rebuilding in a few years.

Key Words: cross correlation, heat transfer, PZT-AE, pulse heating and stand pipe
1.　はじめに

筆者は高剪断力粉粒体輸送性試験，高圧空気酸素中の爆発試験，２流路制御，川崎製鐵（株）との企業化研究が成功し，1982年高炉羽口微粉炭吹き込み ( PCI, Pulverized Coal Injection）ならびに廃プラスチックの,還元用吹き込み ( RPFI , Refuse Plastic Fuel Injection ) 特許を開発企業化し市場を独占した1), 16）, 26）． 1983年より次世代研究の要素研究として始めたのが本研究である．その目的は石油や高品位高炉用コークスの代わりに石炭から合成ナフサや水素合成とかDRI (鐵鉱石の低品質炭による直接還元 Direct Reduction for Iron Ore ) という新プロセスの原料供給計測分配制御のための固体粉粒体の質量流量の無侵襲 ( Non-intrusive ) 計測 2） の開発研究と顧客への企業化促進にある．2007 年香川県より依頼の研究必要性調査においても本流量計測と「ダイオキシン対策」に対し国内学識者・石油化学メーカー・鉄鋼業・塩化物プラスチックフイルムメーカーの公式の賛成を得た．この新プロセスには高圧・高温プロセスと耐摩耗性源料であるため，高質量流量比( mass flow ratioμ) が要求され，移動層重力下降流( moved bed gravity flow ) が必要とされる．Fig.1に左から，石炭からの合成ナフサと水素合成プロセス，鉄鉱石低品位炭直接還元プロセス, S－1～4実験設備とそのセンサー位置を示す．
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Fig.1  Process, test equipment and location  S-1～4
移動層重力下降流の質量流量比 ( mass flow ratioμ) は 6）, 21）,26） に示されるように下記の通りである．
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ρsb  : solid bulk density  [g/cm3]

ρsn  : solid net density  [g/cm3]

ρgn  : gas density at normal pressure  [g/cm3]

 P1    : working pressure  [105 Pa abs]

 Pn    : normal pressure  [105 Pa abs]
μ は1, 10 MPaの固気二相流がそれぞれ7.5, 0.78 に対し，60, 62である. Table 1に示す本実験用供給材料に於けるμ は0, 10 MPaに対しそれぞれ2900, 28である．
S-1～3 スタンドパイプ(stand pipe 15.7, 20, 40φ) の計測孔(sensing holes)の結果は 6～14) に示す．
Table 1　Characteristics of test feed materials
	Feed material
	Silica pellet
	Steel

	Size      dp [mm]

Weight   Wp [mg]

Net density [g/cm3]

Bulk density [g/cm3]
	1.8

7.6

2.5

1.5
	1.6

16

7.5

6.0


2.　質量流量計S-1～４
無侵襲計測センサーS-1～S-4ならびにスタンドパイプを Fig.1に示される．真の質量流量 GはS-1～4に対しはかりとストップウオッチにより計測される．上部ホッパーに入れる１回の原料供給料は100 kg ( 3 min で2000 kg/h ) である．
2.1 相互相関質量流量計S-1
S-1は 2) にもとづく一種の相互相関法Endress Hauser DK-13, 岩通 SM-2701+SR 6310 FFT analyzer. スタンドパイプ内径Di 40 mmφ)である．Fig.2に示すセンサーの距離 dは 8 mmである．S-2に示す定常状態熱伝達法の２個のセンサー間距離S-2B－S-2Aは700 mm，ヒーター間距離は600 mmである．ヒーター要領は85 V x 4.5 A以下である．S-3 は一種の AE信号法であり，NF回路設計のPZT ( Plumbium Zirconate Titanate Zr/Ti 53/47 ) 900S, 922 , 912ならびにバンドパスフイルターと横河3131DC増幅器 WX2A 1～100 ms 一次遅れ付き空気式調節系を使用．
Fig.3は40φ 5 wt% スチーマーカー入りシリカペレットのx(t)，y(t) 40φの一例であり，図中 " XB= " は移動遅れ(τm)であり，相互相関関数は下記の通り．


[image: image3.wmf]ò

+

=

T

xy

dt

t

y

t

x

T

0

)

(

)

(

1

t

f


[image: image4.emf]τ


m


x


y


t


t


8mm


d


A


B


 




τ

m

x

y

t

t

8mm

d

A

B

 


Fig.2  Sensors (S-1A,S-1B) and signals (x(t), y(t))
[image: image5.emf] 




 


Fig. 3  Auto correlation and cross correla tion for 40φ, 

5 wt% steel marker and 8 mm distance
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 (1)
us, τm, G＊, ρsb, Aはそれぞれ個体速度, 移動遅れ, 真の質量流量，嵩密度( bulk density)，スタンドパイプ内面積，(1式)はus.からGを求める式である．13） に示すように40φのフルスケール器差は±2 %である．
S-1 相互相関法には微分回路付きキャパシタンス・センサーを使用するが 5～10％のスチールボールが必要である．
もし実プロセスの補助原料としてマーカーとなるものが得られるならば有用である．( us=d/τm, G*=ρsbAus ) 移動層重力下降流は軸直角方向に平行移動することも透明スタンドパイプの目視で確認した． 
2.2 定常状態熱伝達質量流量計S-2
4) の応用で開発し 15) に示すFig. 4 はGに対するセンサー位置と熱流れ (heat flow) ，Ts は温度整定時間  
Table 2  Data and calcuration of heat transfer method

	us
	G
	Thw
	qh
	T
	Ts
	G*
	(3)

	Cm/s
	Kg/h
	℃
	W
	K
	Min
	Kg/h
	%

	G* = 470/T  for  15.7φ

	5.6
	26
	37
	90
	13.0
	4.0
	36
	+5.0

	7.7
	36
	38
	90
	11.4
	3.0
	41
	+2.5

	12
	55
	37
	90
	9.5
	3.0
	49
	-3.0

	31
	147
	38
	90
	3.5
	2.0
	134
	-6.5

	39
	181
	37
	90
	2.7
	2.0
	174
	-3.5

	43
	199
	37
	90
	2.5
	2.0
	188
	+5.5

	G* = 2830/T  for  40φ

	7.4
	222
	35
	202
	10.4
	18.1
	272
	+2.5

	11
	334
	35
	270
	8.4
	12.0
	337
	+0.2

	17
	506
	35
	231
	5.7
	7.8
	497
	-0.5

	32
	970
	35
	320
	3.0
	4.1
	943
	-1.4

	62
	2000
	35
	349
	1.8
	1.9
	1470
	-21

	 G* = 3178/T  for  40φ

	23
	689
	40
	156
	4.6
	6.6
	691
	+0.1

	28
	863
	40
	168
	3.7
	5.2
	859
	-0.2

	32
	961
	40
	180
	3.3
	4.9
	963
	+0.1

	38
	1165
	40
	208
	2.7
	4.6
	1177
	+0.6

	42
	1284
	40
	195
	2.5
	4.6
	1271
	-0.7

	44
	1339
	40
	183
	2.4
	3.8
	1324
	-0.8

	52
	1578
	40
	182
	2.0
	3.4
	1589
	+0.6

	61
	1861
	40
	192
	1.7
	2.1
	1869
	+0.5

	64
	1927
	35
	192
	1.6
	1.2
	1986
	+3.2
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Fig. 4  Sensors (T=Tc2w-Tc1w) and heat flow
( settling time ), T は温度差 (Tc2w-Tc1w) を示す．

h = 0.5*Di(1-(η-1)/η) 0.5) は一種の境界層伝熱 ( a boundary layer of heat transfer.) 3) を示し，h は数個のシリカペッレットの厚さに相当する．
Fig. 5，Table 2 に 40φの実験結果を示し，フルスケール
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Fig. 5  Relation between T and G based on Table 2
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Fig. 6  Simulation for 57 cm / s  Tc1 20℃  Tc2  40℃
Reference 24)
器差は±0.8 % である．その実験式は次の通り．

G＊ = 2830/T  at  Thw = 35℃
= 3178/T  at  Thw = 40℃                     (2)
[image: image11.emf] 




 


Fig. 7  Inverse response of PZT AE signal method
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Fig. 8　Spectora of PZT AE signal

(2式)の実験式は計測値 G＊ と真の値 Gより，その器差は

accuracy = [( G＊- G ) / G＊max]×100 [%]          (3)

Table 2のus  64 cm/s 値は計測時間不足による否定常器差である．Fig. 6 は，24) に示す本実験装置設計のためのシミュレーションの例であり，S-2 センサー間距離 L はS-4 と一緒に短縮している．

15) に示す動特性は Fig. 4 を参考に次の通り．G が一定成るとき，ラプラス変換を用いて，
  T(s)/qh(s)=Kw/(1+Tws),Kw=1/CpsG,Tw=ρwVwCpw/CpsG,，.

T = (qh/CpsG)(1-exp(-CpsGtm/ρwVwCpw ), tm = L/us，

LはセンサーTc1w，Tc2w. 間の距離である．

　本定常状態熱伝達法は器差が最良であり，操業時の操業条件に合わせた器差補正（検量線補正）も温度差 (Tc2w-Tc1w)と計測質量流量 G＊　の関係は原料比熱が変わらないので粒度分布の変動があっても影響がなく操業担当者に好まれる．

G＊ = ηqh /Cp(Tc2w-Tc1w )　である．
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Fig. 9  Test equipment and location T1 and T2
Table 3  Relation between u s and u s t
	G

kg/h
	T１ max
℃
	T２ max
℃
	qh

W
	us

cm/s
	us t

cm/s
	us*

cm/s
	Error

%

	83.25

110.51

173.63

240.80

382.98
	72.1

70.3

61.3

54.2

48.4
	49.5

51.0

46.6
41.5

38.5
	364.8

364.8

364.8

364.8

364.8
	1.270

1.686

2.649

3.673

5.842
	0.665

0.8

1.024

1.296

1.707
	1.29

1.73

2.55

3.70

5.71
	0.24

0.54

-1.22

0.33

-1.63


2.3  PZT-AE 信号質量流量計S-3
  S-3のAE信号は NF 回路設計製 PZT ( チタン酸ジルコン酸鉛, Zr/T 53/47 )  0～100 kHz.であるが，その全パワースプペクトルと質量流量Ｇとの関係は12) に示す線形(linear)な関係にあり，その器差は±1.6% である．Fig. 7 は短時間のAE信号であるが原料供給の増加／減少( up / down)の際，粒子間の圧縮・遊離挙動の動特性が一種の逆応答(a inverse response)であることを示す．

12) に示す通り，Fig. 8は75 kHzのスペクトルピークに併せて約１秒の帯域フィルターが好ましいが器差は±2.8% になる．
S-3 の AE 信号法は可動部が無く耐熱構造であり，音響抵抗 ( acoustic impedance ) が無いので，音圧レベル計測 6, 7)より有効である．us=A0+B×AE Sigtnal である．

2.4  パルス加熱相互相関質量流量計S-4

20), 27-31) に示す．実験方法は本方法はS-1～S-3の長所を保有する．その理由はS-1相互相関法は供給原料に特殊マーカーが見つかれば良く，著者らの相互相関器は温度微分検出器を有し，固着原料粉の温度低下・温度遅れを補償し，位相進みをたすけることを期待できる．S-4の目標は20) に示した前述のS-1～3の方法よりより好ましい計測方法への挑戦である．その理由は本方法が相互相関法の原料のマーカーとなり，定常状態熱伝達法の良好な器差と検量線補正の勘弁性を共有するからである．スタン[image: image14.emf]0.1
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Fig. 10  Relation between u s and u s t
ドはパイプ寸法は 44/40φ, パルスヒータ加熱条件は(80V×4.56A=364.8W)×1/2 c/min (app. 0.0083Hz).，一次センサーＴ１と二次センサーＴ２との距離は50 mmである．Fig. 9にその位置を示す．

実験結果は 一次センサー Ｔ1は 33.8～27.4℃，ニ次センサーＴ2　は27.7～23.5℃. 相互相関式 １．(1) にもとずき. x(t) ＝ Ｔ1 ， y(t) ＝Ｔ2 ， Ｔ１，Ｔ２  間の相互相関関数φxy.  Ｔ1 ，Ｔ2   間の距離 ｄ， ust は 真の値 us. に対応する計測値 τｍ はφxy/dt=0, ust=d/τｍ もとづいた値であり，Fig. 10，Table 3に示す，ustとus*との関係は最小二乗法で計算すると，us*=100.39･ust1.58である．

Fig. 11はφxyとτｍの一例である．
3.　質量流量計 S-1 ～ 4 の特徴

その比較表を Table 4 に示す．相互相関計算の様な計測むだ時間が有っても安定して器差 1～3 % FSが得られるならば，PCI 様な原料分配供給熱プロセスの場合，同様に質量流量計使用可能である．

3.1  S-1 は供給原料中にマーカーとなる副原料があれば安定して正確に計測出来る．

3.2  S-2 は温度センサー菅壁内面付着原料分をピグで除去すれば安定して高精度で計測出来，供給原料の熱伝達率に
[image: image15.emf] 




 


Fig. 11  Auto correlation and cross correlation for 40φ, 
cross correlation method using pulse heating
Table 4  Comparison table for three methods
	
	S-1
	S-2
	S-3
	S-4

	Dead time
	1 min
	0 min
	0 min
	1 min

	Time constant
	0 min
	12 min
	2 sec
	0min 

	Accuracy
	2.0 %
	0.8%
	1.6 %
	1.6 %

	Precision
	Good
	Checked
	Good
	Good

	Specification
	+ Marker
	None
	+ Filter
	


もとづき検量線を取るので, 粒度分布や原料配合がかわっても計測可能である．

3.3  S-3 は音量計測と違い耐熱・耐震・単純であるが，供給原料の粒度に合わせた検量線が必要であり，供給量の増減時の逆応答制御または計測精度は低下するが帯域フィルターが必要となる．

3.4  S-4 はパルス加熱の相互相関質量流量計であるため, マーカー副原料が無くても S-1 と S-2 の特徴を有するが，さらに実験を要する．

3.5 産業用相互相関器として，桜 Endress Hauser または，PCI で採用した富士電機の製品が採用可能である．

4.　むすび
4.1  S-4の実験のために上部ホッパーが大きく出来れば，相互相関計算時間７秒で十分で定常状態を保つことが出来るので，本実験の原料計測範囲を 1 m/s で拡大出来る．
4.2  S-4のためにヒーター伝熱壁材質はセンサーへの伝熱壁からの熱移動を防ぎ原料センサー間の熱移動を考え最初熱絶縁セミックを使用したが，温度信号レベルを挙げた方が最小自乗法実験式計算のためのデータのゲインが上り，Fig. 10の最上部のS-1に近づくので，伝熱性のあるセラミックスを選ぶのではなく，ステンレスを選ぶのが好ましいと考える．
4.3  本文中に引用しない参考資料も参考文献に添付する．
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