
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　 気体及び粉体で混合相が形成され流動化して
いる混合相容器の内部に検出棒を配置し、該検出棒に生じる歪み量を計測して前記混合相
容器内の塊化物を検出する塊化物検出方法であって、
　前記検出棒をその挿入角が気体及び粉体の流れに対して２０度から７０度になるように
傾斜させて配置したことを特徴とする塊化物検出方法。
【請求項２】
　 記検出棒をその挿入角が気体及び粉体の流れに対して２０度から７０度になるように
傾斜させて水平方向に配置したことを特徴とする請求項１に記載の塊化物検出方法。
【請求項３】
　前記 循環ガスを水平方向に吹き出し、前記検出棒を前記粒子旋
回型分散板の上方所定の高さの位置に設置したことを特徴とする請求項１又は２に記載の
塊化物検出方法。
【請求項４】
　 気体及び粉体で混合相が形成され流動化して
いる混合相容器の内部に検出棒を配置し、該検出棒に歪み検知手段を設けた塊化物検出装
置であって、
　前記検出棒をその挿入角が気体及び粉体の流れに対して２０度から７０度になるように
傾斜させて配置したことを特徴とする塊化物検出装置。
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【請求項５】
　 記検出棒をその挿入角が気体及び粉体の流れに対して２０度から７０度になるように
傾斜させて水平方向に配置したことを特徴とする請求項４に記載の塊化物検出装置。
【請求項６】
　前記 循環ガスを水平方向に吹き 、前記検出棒を前記粒子旋
回型分散板の上方所定の高さの位置に設置したことを特徴とする請求項４又は５に記載の
塊化物検出装置。
【請求項７】
　請求項４から６のいずれか一項に記載の塊化物検出装置を備えた流動床オレフィン重合
反応装置。
【請求項８】
　請求項１から３のいずれか一項に記載の塊化物検出方法によって

混合相容器内の塊化物を検出し、該塊化物を前記混合相容器
から抜き出し排除するオレフィンの重合方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
本発明は、流動床オレフィン重合反応容器等の混合相容器内に生成される塊化物の検出方
法及びその塊化物の検出装置、並びに該装置を備えた流動床オレフィン重合反応装置及び
オレフィンの重合方法に関するものである。
【０００２】
【従来の技術】
流動床オレフィン重合反応容器等の混合相容器内で生成される塊化物を検出する方法とし
て、放射線を利用したものが知られている（例えば、特公昭６２－２８９６１号公報等参
照）。これは、放射線源を容器の中心に配置するとともに、容器の外周に複数個の放射線
探知器を配置し、放射能源と検知器との間に存在する混合相の密度変化を検知して塊化物
の存在及びその大きさを知るようにしたものである。
【０００３】
また他の方法として、混合相容器の内壁に静電容量検知手段を配置したものがある（特開
平４－３６１１５０号公報）。これは、塊化物の密度が混合相の密度に比べて大きく、混
合相容器内の内壁面にジェル状の塊化物が生成・付着すると内壁面の静電容量が変化する
ので、その変化量を計測することにより塊化物の生成状態を検出しようとするものである
。
【０００４】
更に別の方法として、歪み検知手段を備えた検出棒を混合相容器内に配置したものがある
（特開平１０－３６４４７号公報）。これは、生成した塊化物が検出棒に衝突した時に発
生する歪み量から塊化物の存在及びその大きさを知るようにしたものである。
【０００５】
【発明が解決しようとする課題】
しかしながら、上述の放射線を利用した塊化物の検出方法では、例えば、流動床オレフィ
ン重合反応容器にあっては、一般に直径数メートル、高さ数十メートルといった巨大な略
円筒形状をしており、容器内に閉塞が生じた場合や定期点検時等には、作業者が容器内に
入って閉塞物の除去や点検作業等を行う必要がある。従って、容器内に放射線源を配置す
ると、容器内作業の安全確保に十分な配慮をする必要が生じる。
【０００６】
また、静電容量検知手段を利用した検出方法では、上記安全確保に関する問題はなく、混
合相容器の内周壁に付着した塊化物の検出に適しているものの、容器内を移動している塊
化物の検出に対しては十分ではない。更に、生成された塊化物がまだ小さい場合には、正
常なオレフィン重合物と塊化物との密度差が小さく、容器内壁面に付着した塊化物の検出
も十分とはいえない。
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【０００７】
一方、歪み検知手段を利用した検出方法では、これらの問題はないが、検出棒に対して塊
化物を有効に衝突させなければならない。生成された塊化物は混合相内部のガス又は粒子
の流れに沿って移動するため、予め混合相内部のガス又は粒子の流れが把握されていない
と、検出棒に対して塊化物衝突による有効な衝撃を与えられず、検出感度が著しく低下す
る場合がある。
【０００８】
また、ガス又は粒子の流れ方向と検出棒がなす角が直角あるいは鈍角の場合、ガス又は粒
子の流れに沿って移動してきた塊化物が検出棒に引っかかり、そのまま滞留する場合があ
る。このように検出棒に塊化物が引っかかった場合には、正確な検出を行うことができな
くなるだけでなく、それ以外の塊化物の検出が妨げられ、更に塊化物の堆積により容器内
の流動化を阻害し、塊化を促進する可能性が高い。
【０００９】
本発明は、このような従来技術の問題点に鑑みてなされたもので、安全性が高く、小さな
塊化物でも検出できると同時に、混合相容器内の流動化を阻害することなく、高感度かつ
高精度の検出を行うことができる塊化物検出方法及び塊化物検出装置、並びに該装置を備
えた流動床オレフィン重合反応装置及びオレフィンの重合方法を提供することを目的とす
る。
【００１０】
【課題を解決するための手段】
　このような従来技術の問題点を解決するために、本発明に係る塊化物検出方法は、

気体及び粉体で混合相が形成され流動化している混
合相容器の内部に検出棒を配置し、該検出棒に生じる歪み量を計測して上記混合相容器内
の塊化物を検出する塊化物検出方法であって、上記検出棒をその挿入角が気体及び粉体の
流れに対して２０度から７０度になるように傾斜させて配置したことを特徴とするもので
ある。これにより、混合相容器内で生成された塊化物が検出棒に引っかかることを少なく
することができる。
【００１１】
　また、上記 循環ガスを水平方向に吹き出し、上記検出棒を上記
粒子旋回型分散板の上方所定の高さの位置に設置したことを特徴とするものでもある。こ
れにより混合相容器内部のガス又は粒子の流れをコントロールすることができ、検出棒に
対して塊化物を有効に衝突させることができる。
【００１２】
　本発明に係る塊化物検出装置は、 気体及び粉
体で混合相が形成され流動化している混合相容器の内部に検出棒を配置し、該検出棒に歪
み検知手段を設けた塊化物検出装置であって、上記検出棒をその挿入角が気体及び粉体の
流れに対して２０度から７０度、好ましくは２５度から５０度になるように傾斜させて配
置したことを特徴とするものである。これにより、混合相容器内で生成された塊化物が検
出棒に引っかかることを少なくすることができる。
【００１３】
　また、上記 循環ガスを水平かつ円周方向に吹き 、上記検出
棒を上記粒子旋回型分散板の上方所定の高さの位置に設置したことを特徴とするものでも
ある。これにより混合相容器内部のガス又は粒子の流れをコントロールすることができ、
検出棒に対して塊化物を有効に衝突させることができる。
【００１４】
本発明に係る流動床オレフィン重合反応装置は、上述した塊化物検出装置を備えたことを
特徴とするものである。
【００１５】
　また本発明に係るオレフィンの重合方法は、上述した塊化物検出方法によって

混合相容器内の塊化物を検出し、該塊化物を上記混合相容器
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から抜き出し排除することを特徴とするものである。
【００１６】
【発明の実施の形態】
以下、混合相容器として流動床オレフィン重合反応容器を適用した場合における本発明の
実施形態について図面を参照して詳細に説明する。
【００１７】
図１は、流動床オレフィン重合反応容器及びその周辺配管系統を示す図である。混合相容
器としての流動床オレフィン重合反応容器１の内部では、気体と粉体の混合相が形成され
て流動化しており、この状態で重合反応が進行している。流動床オレフィン重合反応容器
１内の圧力は、１～３ＭＰａ程度、温度は７０～１００℃程度である。
【００１８】
流動床オレフィン重合反応容器１内には、触媒とエチレンガス等のオレフィンガスとが注
入口４から供給され、循環ガスブロワ５により、循環ガスがガスライン７を経由して常時
循環している。循環ガス経路中にある熱交換器６は、循環ガスの温度調整を行うためのも
のである。
【００１９】
流動床オレフィン重合反応容器１内で重合反応により生成された紛状のポリエチレンやポ
リプロピレン等の製品は、排出バルブ８、排出ライン９を経て、一次サイロ１０に送られ
て一時的に蓄えられる。製品は、更にロータリバルブ１１によって空送ライン１３に切り
出され、空送ブロワ１２の風力により所望の場所に送られる。
【００２０】
図２は、流動床オレフィン重合反応容器１の底部分の拡大図であり、内部構造が判るよう
にその一部を切り欠いてある。流動床オレフィン重合反応容器１の下方部から送り込まれ
た循環ガスは、分散板２に多数設けられたそれぞれの開口孔２１から上方に吹き出し、こ
れにより、流動床オレフィン重合反応容器１内は、気体と粉体の混合相が形成される。そ
して、その中で重合反応が進行する。
【００２１】
その過程において、混合相の状態変化などにより塊状の塊化物２０が生成される。この生
成プロセスは未だ十分には解明されていない。
生成された塊化物が小さい間においては、塊化物は混合相内部の粒子の流れに伴って浮遊
した状態で混合相内部を循環する。塊化物が成長して大きくなると、塊化物はもはや粒子
と共に流動化されず混合相内を沈降する。このような塊化物は、一般には分散板の近傍で
滞留するか、又は分散板開口孔からの循環ガスにより不規則な運動をすることになる。
【００２２】
ここで、本件出願人は、このような大きな塊化物を分散板２上で移動させるために、分散
板２の開口孔２１からの循環ガスに指向性を持たせ、例えば同一円周方向にそれぞれの開
口孔２１を向けることにより、分散板上に円周方向のガス及び粒子の流れを発生させる粒
子旋回型分散板を開発し、特許出願を行った（特開平６－１３６０１３号公報参照）。本
実施形態では、分散板２としてこの粒子旋回型分散板を用いている。
【００２３】
図３に示すように、この粒子旋回型分散板２は、ガスを吹き出すための開口孔２１を容器
断面と同心円をなす円周上に配置し、該開口孔２１の上に流線型をしたキャップ２２を配
設したものである。これにより、ガスは粒子旋回型分散板２の開口孔２１に沿って水平方
向に吹き出される。図３においては、反時計回りのガスの流れが生ずることになる。
従って、上述したような大きな塊化物であっても、そのガスの流れに乗せて粒子旋回型分
散板２上を一定の方向（図３では反時計回り）に旋回移動させることができる。なお、こ
の塊化物の混合相内部での挙動は、その大きさだけでなく、操作条件、例えばガス流速等
に依存するが、高ガス流速とすればこのような大きな塊化物でも移動させ得る。
【００２４】
ところで、流動床オレフィン重合反応容器１の内部には、図２に示すように、オレフィン
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重合物同士が付着・成長して生成される上記塊化物２０を検出する塊化物検出装置を構成
する検出棒５０が設けられている。以下、この検出棒５０の詳細について説明する。
【００２５】
検出棒５０は、その一端を流動床オレフィン重合反応容器１の周壁に固定し、他端をフリ
ーとした、いわゆる片持ち支持状態で、流動床オレフィン重合反応容器１内に突き出して
おり、上述した粒子旋回型分散板２から所定の高さ位置に設置される。
【００２６】
図４及び図５に示すように、この検出棒５０の断面上下及び左右の４カ所にはそれぞれ歪
み検知手段（歪みゲージ）６０が設けられている。そして、この各歪み検知手段６０から
の出力信号がケーブル１６から変換器１７に入力され、ここで、例えば、４～２０ｍＡの
電流信号に変換された後、ケーブル１８を介して記録警報部１９に伝送されてモニタリン
グされる。
【００２７】
塊化物２０が混合相の旋回に伴って移動し、検出棒５０に衝突すると検出棒５０に歪みが
発生し、この歪み量の大きさ及び頻度を上記歪み検知手段６０により計測することで、容
器内の塊化物２０の存在及び大きさを知ることができる。
【００２８】
より詳細に説明すると、この歪みゲージ６０には、以下の抵抗値Ｒを有する素線が備えら
れている。
Ｒ＝ρｌ／ｄ２

ここに、ρ：抵抗率、ｌ：素線の長さ、ｄ：素線の直径
で表される。
【００２９】
塊化物２０の衝突により検出棒５０に伸縮が発生すると、歪みゲージ６０の素線の長さｌ
が変化し、そのために素線の抵抗値Ｒが変化する。そこで、この抵抗値Ｒの変化量を検知
することにより、塊化物２０の生成状態を知ることが可能となる。
なお、上述のように歪みゲージ６０を検出棒５０断面の上下及び左右の４カ所に設けるこ
とによって、検出棒５０にいずれの方向から塊化物２０が衝突しても、いずれかの歪みゲ
ージ６０で歪みを計測できるようになっている。
【００３０】
ここで、上記検出棒５０は、流動床オレフィン重合反応容器１の側面に取り付けられてお
り、その粒子旋回型分散板２からの高さｈ（図２参照）、即ち、所定の高さは、排出バル
ブ８から塊化物２０を抜き出すことができる大きさの塊化物２０を検出することが可能な
高さであればよく、例えば、５～１５ｃｍとされる。
【００３１】
図６は、上記構成の検出棒５０に荷重を与えた時の荷重と歪み量（変位δ）の関係を表し
たものであり、横軸が歪み量、縦軸が荷重を示している。正常な状態においては、検出棒
５０に流動床オレフィン重合反応容器１内の旋回流によりある程度の荷重がかかっている
が、その値は、微少であり安定している。荷重が大きくなればなる程、歪み量（変位δ）
が大きくなり、このグラフに基づいて歪み量から荷重を特定することができる。
【００３２】
即ち、流動床オレフィン重合反応容器１内に塊化物２０が発生し、検出棒５０に衝突する
と、検出棒５０にかかる荷重が急増し該検出棒５０に発生する歪み量が変化する。この変
化量の大きさにより塊化物の有無及び大きさを検出することができる。
【００３３】
図７は、検出棒５０をその挿入角、即ち検出棒５０と粒子旋回流方向のなす角θ（図８参
照）が９０度になるように配置し、実際に流動床オレフィン重合反応容器１内に生成され
た塊化物２０の検出を行った時の実験結果を示すものである。横軸が時間（升状の１目盛
りが３０分）、縦軸が歪み量を示している。このグラフから、ある時間を境にかなり大き
な歪みが一定の周期で検出棒５０に生じており、この周期は約６分である。このことから
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、内部に塊化物２０が生成され、この塊化物２０が周期約６分で流動床オレフィン重合反
応容器１内を旋回していることが判る。
【００３４】
このように、検出棒５０に生じる歪み量の変化から流動床オレフィン重合反応容器１内の
塊化物２０の生成状態を検出することができ、急激に変化した後の歪みの大きさとこの周
期とから塊化物２０の発生及びその大きさを特定することができる。
なお、上述した粒子旋回型分散板を使用した場合でも、粒子又は塊化物は厳密に水平方向
ばかりではなく、垂直方向にも移動するものと考えられるが、検出棒の垂直方向について
も歪み検知手段６０が設けられているので、かかる垂直方向に移動する粒子又は塊化物を
も捕捉することができる。
【００３５】
ここで、分散板２として粒子旋回型分散板を使用し、検出棒５０の挿入角θを種々変化さ
せて、塊化物衝突時の衝突強度（検出感度）を比較した結果を図９に示す。また、このと
きの粒子／塊化物の衝突強度比（検出の際の分解能に相当する）を比較した結果を図１０
に示す。
【００３６】
図９では、挿入角θが９０度となるように検出棒５０を配置した場合の衝突強度に対する
比（挿入角θが９０度の場合を１．０とする）が示されている。このグラフから３０％以
上の値をとる挿入角θはおおよそ２０～１６０度であり、この範囲においてはある程度の
塊化物検出感度が見込まれる。
【００３７】
また、図１０の粒子と塊化物２０との衝突強度比は、通常時（塊化物が検出棒に衝突して
いない時）と衝突時（塊化物が検出棒に衝突した時）との信号強度比（Ｓ／Ｎ比）を表す
。
【００３８】
これらのグラフから、挿入角θが２０～１６０度の範囲になるよう検出棒５０を配置した
場合に、ある程度の塊化物検出感度及び分解能が得られることが判る。
【００３９】
一方、検出棒５０に周回する塊化物２０が引っかかって滞留する様子がデータ上、散見さ
れたが、この度合いを１０分間あたりに滞留する時間の割合で表し、挿入角θを変化させ
たときの結果を図１１に示す。このグラフから、粒子又は塊化物が容器内壁近傍を円周方
向に移動する場合において、挿入角θが７０～１７０度の範囲になるよう検出棒５０を配
置したときには、塊化物２０が滞留しやすいことが判る。
【００４０】
上述したように、塊化物２０の滞留は塊化物２０の成長を促進し、生産停止を含めた著し
い障害となり得ることから、特にこの割合が高くなる状態、即ち、上述の挿入角θが７０
～１７０度の範囲になるような検出棒５０の配置は避けるべきである。
【００４１】
以上の図９～図１１に示す結果から、塊化物の滞留が少なく、かつ、ある程度の感度、分
解能を有する検出棒の挿入角θとしては２０～７０度の範囲が適正であると考えられ、好
ましくは２５～５０度の範囲が適正であると考えられる。
【００４２】
なお、実際に反応容器１内に検出棒５０を設置する場合、反応容器１外壁に対して斜めに
設けたノズルに挿入することとなるが、施工上の問題から、あまり急角度にノズルを設け
ることができない。このような観点からしても、挿入角θの下限としては上記２０度が好
ましいと考えられる。
【００４３】
（比較例）
内径０．５ｍの気相流動床式重合反応器において、エチレン、１－ブテン及び水素の混合
ガス雰囲気下で、チタン系触媒と共触媒であるアルキルアルミニウム化合物を供給し重合
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した。
検出棒５０を粒子旋回型分散板２の上方０．０８ｍの位置に、垂直に、即ち、挿入角θが
９０度になるように挿入した（挿入長：１０ｃｍ）。この状態で、オレフィン共重合体パ
ウダーの製造を実施した。製造開始２日後、塊化物が検出され始めたが、その１時間後、
流動化不良が生起し、混合相全体が固化し、運転を中止せざるを得なくなった。つまり、
塊化物が検出棒に引っかかったため、反応が進むに従って混合相容器内が塊化物で埋まっ
てしまった。
【００４４】
（実施例）
上記比較例と同様に、内径０．５ｍの気相流動床式重合反応器において、エチレン、１－
ブテン及び水素の混合ガス雰囲気下で、チタン系触媒と共触媒であるアルキルアルミニウ
ム化合物を供給し重合した。
検出棒５０を粒子旋回型分散板２の上方０．０８ｍの位置に挿入角θが３０度になるよう
に挿入した（挿入長：１０ｃｍ）。この状態で、オレフィン共重合体パウダーの製造を実
施した。製造３日後、塊化物が検出され始めたが、この塊化物が検出棒に引っかかること
はなかった。従って、生成された塊化物を製品と共に配管を介して逐次排出し、特に問題
なく生産を継続することができた。
【００４５】
【発明の効果】
上述したように本発明は、検出棒の挿入角を気体及び粉体の流れに対して２０～７０度に
なるように傾斜させて配置したことにより、混合相容器内で生成された塊化物が検出棒に
引っかかることを少なくすることができるので、高感度かつ高精度の検出を行うことがで
きる。従って、塊化物の滞留を少なくすることができ、混合相容器内の流動化を阻害する
ことなく重合反応を行うことができる。
【００４６】
更に、混合相容器の底部に粒子旋回型分散板を配置して循環ガスを水平方向に吹き出し、
検出棒を粒子旋回型分散板の上方所定の高さの位置に設置したことにより、混合相容器内
部のガス又は粒子の流れをコントロールすることができ、検出棒に対して塊化物を有効に
衝突させることができる。従って、より高感度の検出を行うことができる。
【図面の簡単な説明】
【図１】流動床オレフィン重合反応容器及びその周辺配管系統を示す系統図である。
【図２】本発明の一実施例が適用される流動床オレフィン重合反応容器の部分拡大図であ
る。
【図３】図２に示す粒子旋回型分散板の平面図である。
【図４】図２に示す検出棒の側断面図である。
【図５】図４のＡ－Ａ線拡大断面図である。
【図６】検出棒に作用する荷重に対する歪み量を示すグラフである。
【図７】検出棒を設置して歪みを測定した時の実験結果を示すグラフである。
【図８】挿入角を示す図である。
【図９】挿入角と塊化物衝突時の衝突強度との関係（挿入角θが９０度の場合を１．０と
する）を示すグラフである。
【図１０】挿入角と粒子／塊化物の衝突強度比との関係を示すグラフである。
【図１１】挿入角と塊化物の滞留時間との関係を示すグラフである。
【符号の説明】
１　　流動床オレフィン重合反応容器（混合相容器）
２　　（粒子旋回型）分散板
２０　　塊化物
２１　　開口孔
２２　　キャップ
５０　　検出棒
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６０　　歪みゲージ（歪み検知手段）

【 図 １ 】 【 図 ２ 】
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【 図 ３ 】 【 図 ４ 】

【 図 ５ 】 【 図 ６ 】
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【 図 ７ 】 【 図 ８ 】

【 図 ９ 】 【 図 １ ０ 】
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【 図 １ １ 】
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