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　　　　Abstract：一Binary　and　teruary　diffusion　coefficients　in　gases　are　measured　by　using　an

improved　StefaniaR　diffusioR　cell　or　evaporation　tube．　The　experiments　are　cayried　out　for

beRzene－hydrogen，　benzene－nitrogen　and　benzene－hydrogen－nEtroge｝i　systems　and　over　the　raRge

of　temperature　30℃　to　77“C．　For　the　ternayy　system，　tse　coRcen£ration　of hydroggn　at　the

top　of　tlke　tube　is　var2ed　from　15　molO％　to　92　mo1906．　The　obseyved　values　of　ternary　diffusion

coefficients，　within，　the　experimental　errors，　are　in　good　agreement　with　those　estimated　from　the

Stefan－Maxwell’s　equations．　lt　is　also　made　cleay　that　the　Wilke’s　equation，’if　the　concentyation

ratios　iR　it　are　replaced　by　theiy　logayithmie　meaRs，　can　estima£e’the　teynary　diffusion　coeffi－

cients　within　the　error　less　than　iOSOi16．

　1．　｝nt『・od魏。セ1◎n

　　Gases　used　at　chemical　industyies　are　mu｝tlcorr｝ponent　mixtures．　Most　of　measurements　of　diffu－

sion　coefficient　an（1　mass　traRsfer　rate　have　so　far　been　carried　ou£　foy　binary．systems．　lt　is

usual　to　treat　approximately　multieomponent　systerns　as　blRary　systems．　Little’is　knowR，　however，

about　the　degree　of　approximation．　ln　order　to　accurately　design　an　equipment，　the　diffusion　coeff－

ieient　and　mass　transfer　ra£e　used　must　be　as　accurate　as　possible．　lt　is　neccessary，　theyefore，

to　measure　with　pyecisio｝i　the　diffusion　coefficieRts　and　raass　transfer　rates　in　multicomponent

m1X糖res。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4），ll），13），

　　The　multicomponent　systems　（main｝y，　teynary　systems）　have　beeR　studied　by　many　workd”r’s
15）・1 HF。。。＿pl，澗k♂6）。v。1。。・。曲＿y　diff。、i。n。。effi、i。。・、釜。騰the　ev。p。蘭。。。。・。。f。

｝iquid　in’to　a　long　tube．　He　reported　that　the　terRary　diffusioR　coefficients　coincided　with　those

iB　quasi－binary　system．　The　equatlon　£o　calculate　the　quasi－binary　diffusion　coefficients　is　refered
£o　as　the　Wilke’s　equation　and　is　in　general　expressed　as　followg）’i6）；

　　　　　　　　P許砺／D紹＋t債務κ畑、／D卿＋＿　　　　　　　　　　　　　（1）

N。g。、。k。　e，。11｝）。。d　O。d。　e・。1エ1㌦、。d。S、，f翻。。　diff。、i。。　cd｝・。　m。。，。。e・。m。。y　diff。、i。n

coefficieitts．　They　pointed　out　that　the　observed　values　were　in　good　agreement　with　those　esti－

mated　from　the　Stefan－Maxwell’s　equatio｝i，　but　not　with　those　from　the　Wilke’s．equation．　Since，

howevey，　their　appara£us　were　not　fine，　their　data　contained　the　appreciable　errors．　1｝i　addition，

in　their　experime”ts　the　ranges　of　temperature　and　concentr’ation　of　gas　mixtures　were　limited．

　　The　systems　dealt　with　iR　this　paper　are　C6H6－H2，　C6H6－N2　and　C6H6”H2－N2．　The　diffusion　coe－

fficients　are　measured　by　an　irnproved　Stefanian　diffusion　celliP）　The　experimental　temperdture
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extends　to　77℃，　at　whieh　the　vapour　pressure　of　beRzeRe　is　690　mmHg．　1£　is　iRvestlgated　what

approximation　to　Wilke’s　equation　is　suitable　to　estimate　the　diffusion　coef£icient　and　the　mass

transfer　rate　in　the　ternary　system．　Various　kinds　of　approximatioit　are　examiRed，　The　result　is　as

foHows：　if　the　concentration　ratios　in　the　Wilke’s　equatioR　are　rep1aced　by　their　logarithmic

meaRs，　the　ternary　diffusion　coefficents　aRd　£he　mass　transfer　rates　rnay　with　coRsiderable　pre－

cision　be　estimated　at　the　vapour　pressures　near　the　boiling　point　of　evaporated　liquid．　The　val－

ues　obtained　are　in　good　agreement　with　expeyimen£al　values．

　2．Theory

　　The　evaporation　tube　in　Stefanian　device　is　schematically　shown　in　pt：“ig．　1．　The　vapour　of　liquid

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　A　diffuse　upward　through　the　stagnant　binary　mixture　of　B　and
　　　ga＄　str曾a蒲　◎f　8　and　C

　　　　　一　C，　which　is　hereaftey　denoted　by　BC．　At　the　top　of　the　£ube
　　　　　　　　　　　　　　　Z＝O’（YiOo一．．bYB）O’YCO　the　vapour　pressure　of　A　is　zero，　bu££he　bottom　or　the　gas’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　liquid　interface　is　satuyated　with　vapour　A．　The　following　con－

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　dltions　are　assumed．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　yム　峰y登昏yヒ漏1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　i）　flow　of　vapour　A　through　BC　is　in　steady　state．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ii）　gas　phase　is　ideal．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　iii）　diffusion　rate　is　uRiform　over　the　cross－section　of　tube．

　　　　　　　　　　　　　　　L編yBいyα　呈・）…1i・g・ffec・ass・ci…dw宝・h・v・，・・蜘重・n・gligib1・．

　　　　　　　　　　　　　　　　iiquid　A　v）　binary　diffusion　coefficient　is　independeRt　of　gas　compo－

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　sltlon．

　Fig．1　DiffusioR　of　A　through　Then，　the　Stefan－Maxwell’s　equation　for　the　terRayy　mixture

　　　　　　　　stagnant　layer　of　B　and　are　written　asi）

　　　　　　　　Cin　steady・t・te　　　嘱　　　嶋　　　鵤　　　、
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　dz　こ『cz）乃β謂8－cz）漣β％

　　　　　　　　　dyB　　　ハ1A

　　　　　　　　　d。皿，儒許　　　　　　　　　　　　　
（2）

　　　　　　　　吻。　　N沌

　　　　　　　　　2ZtT　＝：　MEE［16t一　gc

which　are　under　the　boundary　conditibns，

　　　　　　　　1：1漁ll凱鋤「獄畿〃。・　　　｝　　（3）

The　solutions　of　the　set　of　Eqs．　（2）　satisfying　the　boundary　conditions　（3）　are　giveR　by

　　　　　　　　yA　＝：　1一　yBo　exp（一N・z／L）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一y、。exp（一　Vr・z／五）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〈4）

　　　　　　　　砺一〃。。exp（一ル2／L）

　　　　　　　　Ψc吻。。exp（wNr’2／L）

where　the　dimensionless　mass　transfer　rate　N　aRd　the　ratio　of　binary　diffusion　coefflcients　r　have

been　intyoduced；

　　　　　　　　　　　　　　ゐNA　　　D紹
　　　　　　　　1＞　：一　 cDAB　・　T；　DAc　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5）

It　is　convenient　for　later　discussion　that　the　component　B　and　C　are　choseR　as　that　T＞1．　1？urth－

ermore，　it　should　be　noted　that　the　mass　transfer　rate　N　is　negative　as　understood　easily　from

Fig．　1．　The　concentration　of　vapour　A　on　the　gas－liquid　interface　coyresponds　to　the　vapour

越A
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pressure　of　｝iquid　A　and　is　written　in　the　form

　　　　　　　　yAL＝1一　yBo　exp（mN）　一yco　exp（一NT）　（6）
The　dimeRsionless　mass　transfey　rate　N　and　the　theoretical　mass　transfer　rate　一NA　ean　be　cal－

culated　from　Eqs．（5）　and　（6）．　The　coRcentratioR　ratio　in　gas　phase　aRd　’that　on　gas－liquid　interface，

respectively，　are　given　by

　　　　　　　　Yc／yB　：（yco／yBo）exp　l－N（r－1）・z／Ll　’　（7）

　　　　　　　　gcL／YBL＝”（yco／yBo）exp　l－N（r－1）i　（s）
　　The　Wil｝〈e’s　equation　（1）　is　an　empirical　equation　foy　estimating　the　diffusion　coefficients　in

rnulticompoRent　gas　mixture．　For　the　ternary　system　it　takes　the　form

　　　　　　　　D気r皐篭畿篭）　　　　　　（9）
It　is　obvious　from　Eqs．　（4）　aRd　（7）　that　gyA，yB，　yc　and　yc／yB　are　the　functioR　of　distance　z

from　the　top　of　tube．　To　the　yc／yB　itself　in　Eq．　（9），however，　an　approximatioR　is　done．　Accor－

ding　to　the　kind　i　of　approximation　adopted，　the　above　equation　is　rewritten　as

　　　　　　　　　　　　　　刀身｛エ十（Yc／ZIB）i｝
　　　　　　　（Dk　）i　＝：　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（IO）

　　　　　　　　　　　　　　エ十ゲ・（Yc／YB）ゴ

Four　kinds　of　approxlmation　are　chosem

　　O）　constant

　　　　　　　　（St　c／YB　）o＝ZI，o　／YB　o　（11）
　　1）　arithmetic　mean

　　　　　　　（Zlc／YB）i＝（1／2）1（Yco／YBo）＋（YcL／glBL）1　，　（12）
　　2）　logarithmic　mean

　　　　　　　　い。）・一二畿聯13肌）　　　　（13）

　　3）　i織tegra玉　mean

　　　　　　　　（YC　／YB），→f。”い・）dz　　　　　　　（14）

It　is　directly　seen　that　Eg．（13）　is　identieal　with　Eq．　（14）．　Hence，　the　approximations　（O），　（1）

aRd　（2）　will　be　examined．

　　On　the　other　hand，　the　mass　transfer　rate　of　A　through　BC，　（NA）ii，　can　be　easily　ca｝culated

in　the　same．way　as　for　binary　system；

　　　　　　　　〔NA〕一急）tP・寄鴻。　　　　　　（15）

By　using　the　ideal　gas　law　and　Eqs．　（10）　and　（15），　the　dimensionless　mass　traitsfer　rate　IVii

is　defined　similarly　to八「in　Eq．（5）；

　　　　　　　　　　　　　五〔NA〕1ゴ

　　　　　　　　ノ〉ユど＝二

　　　　　　　　　　　　　　cD
　　　　　　　　　　　　　　　　　AB

　　　　　　　　　　　　弓撫譜毒）、・舞許。　　　　　　　　　　（16）

　　The　ratio　Kii　of　（NA）ii　to　一NA　is　introduced　to　examine　the　degree　of　approximation；

　　　　　　　　　　　　　〔〈iA〕li　　　／vユi

　　　　　　　　κ1と妬；N　　　　　　　　　　　（17）
The　Kii（　i－wwO，　1，2）　varies　with　the　cQBcentration　and　the　ratio　of　diffusion　coefficients．　lts　behaviour
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　　　　　　　　　of　B，　（yBo），　at　T＝＝　4．O

equation　simi1ar　to　Eq．　（18），

　　　　　　　　一階・一∴ザ・綜40　　　　　　（21）

SiRce　the　un　NA　can　be　evaluated　from　Eqs．　（5）　and　（6），　the　diffusion　coefficien£　Dth，，．　is　deter－

mined　by；

　　　　　　　　Dthe，．　＝S－NA）LRT　’一p－h，”ill‘tiiSIIilli2C￥　（22）

On　the　other　hand，　the　Dtheor　can　be　connected　with　the　dimensionless　mass　transfer　rate　N；

　　　　　　　　D伽一D昭・N・P・CM　　　　　　　　　　　（23）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P湾rら0

3．　Experimaental

　　The　benzene　used　is　of　pure　grade（99mol％　minimum　purity）．　Hydrogen　and　ni，trogen　have　been

supplied　by　Hitachi　Oxygen　Co．，　Ltd．　（9C．9　mo190f50　minimum　purlty）．

　　The　schematic　diagram　of　apparatus　is　shown　in　if＃ig．　3　and　the　details　of　the　improved　Stefa－

nian　diffusion　cel｝　aye　shown　in　Fig．　es．

　　It　has　been　pointed　out　that　the　Stefan2an　method　is　simple　but　iRaccurate7！　The　experimetal

errors　result　from　the　instrumental　imperfectioR　and　the　cooling　effect　associated　with　the　eva－

poration　of　liquid．　The　former　is　mainly　from　laci〈　of　the　uniformity　in　inner　diameter　of　the

tube　and　of　that　in　thickness　of　the　observation　wiRdow．　Therefore，　the　inner　and　outer　diameters

of　the　capillary　tube　are　to　be　made　as　uniform　as　possible　by　use　of　speeially－made　Pyrex－glass．

Two　kinds　of　tube　aye　used．　One　is　O．10　cm　in　inner　diameter，　O．65　cm　in　outer　diameter　and

about　10　em　long，　and　the　other　is　the　same　in　diameters　and　about　23　cm　long．　The　observatioR

is　shown　in　geig．　xe，　where　the　ternary　diffusion　coeffi－

cients　have　been　evaluated　by　substituting　eit，her　of　Eqs．

（ll），（i2）and　（13）iRto　Eq．（ユ0）．

　　The　procedure　to　obtain　expenimental｝y　ternary　diffu－

sion　coefficient　D，b，　and　mass　transfer　rate　（NA）2

must　be　also　consideyed．　The　（NA）2　is　related　to　the

variation　in　time　of　diffusion　path　leRgth　L：

〔N．4〕・一^修辞・∵鵠一・一器　（！8）

Integrating　this　differeRtial　equatioR　and　reayranging

its　result，　we　obeains　as　the　diffusion　coefficients，

　　　　D当山．RT・・＿1’BcM　　（ユ9）
　　　　　06ε2θ　梼P　P。。フ。。

The　rat重。　κ2　0f　〔八「ノ1〕2　　も。　一ノ＞k　　is　introduced　in　重he

saine　maRner　as　Kii．　That　is，

κ・一 Q12一£穿N・∵湾・　（2・）

The　theoretica｝　diffusion　coefficlent　Dth．，．　to　be　com－

pared　with　the　observed　one　D．b，　is　obtained　by　the

procedure　described　below．　AssumiRg　the　ternar．y　sys－

tem　as　quasi－binary　system，　we　can　write　the　following
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Fig．　3　Schematic　diagram　of　experimental　apparatus
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Fig．　4　Diffusion　cell

window　is　also　made　uniform　in　thickness　to　avoid　parallax．　lt　is　a　polished　Pyrex－glass　plate

of　O．50　cm　in　thlckness．

　　The　coolin．cr　effect　depends　on　the　inner　diameter　of　the　tube　and　on　the　evaporation　rate．　lt

is　experimentally　confirmqd　that　if　the　tube　with　the　inner　diameter　of　O．10　cm　and　with　the

diffusion　pa£h　long　enough　is　used，　the　cooling　effect　becomes　Regligiblei2）　Other　effects　have

in　detail　beeh　e｝sewhereiO）　The　composition　of　gas　mixtures　varies　with　the　f｝ow　rates　of　hyd－

rogen　and　nitrogen　and　affeets　significantly　the　diffusion　coefficients．　The　f｝ow　rates

of　both　gases，therefoire，　must　be　carefully　coiitrolled．　The　flow　meters　of　capillary　type　are　used

and　the　capi｝lary　is　immersed　iB　the　constaRt　£emperature　bath．　As　a　result，　£he　deviation　from

the　average　gas　composition　is｝ess　than±O．3％o．　The　oveyall　flow　rate　is　250　cm3／rnin．　The

temperature　of　the　constaRt　temperature　bath，　in　which　the　diffusion　ce｝1　is　immersed，　is　contr－

olled　withiR　±O．03　℃　and　measured　to　a　precision　of　O．Ol　OC　with　a　calibrated　mercury

thermometer．　The　temperature　is　read　by　a　magnifying　glass．　The　measurernets　is　carried　out　at

the　lnterval　of　5　℃　over　the　range　of　30　“C　to　70　℃　and　also　at　73　℃，　75　OC　aRd　77　℃．

　　The　tirr｝e　duration　of　experlmetal　run　varies　from　2　to　25　houys，　depending　on　the　temperature

and　gas　cotnposition．　The　total　pressure　in　tube　is　takeR　as　barometric　pressure　iR　the　｝aboratory

at　the　time　of　the　experimental　run．　SiRce　the　barometxic　pressure　somet1mes　changes　duying　a

run，　the　ar2thmetic　mean　of　barometrlc　pressures　at　the　start　and　finish　of　£he　run　is　tal〈en　as

the　pressuye　of　the　system．　The　largest　variation　of　barometrlc　pressures　during　a　run　is　3．O

mix｝Hg．　The　pressure　is　measured　on　a　staRdard　barometer　to　a　precision　of　O．1　mmHg．　The　ob－

served　diffusion　coefficients　are　corrected　to　1　atm．

4．　Results　and　Discussion

4．l　Binary　systems．　C6H6－H2　and　C6H6－N2

　　When　the　diffusioR　cell　Qf　Stefaniay＞　type　is　used，　the　binayy　diffusioia　coefficient　can

culated’　from　the　following　equatio｝“4），

　　　　　　　　D・・一穿ろ．・撫五・毎，、。

be　cal一

（24）
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The　values　of　density　pL　and　vapour　pressure　pAL　ln　Eq．　（24）　are　quoted　from　the　literature3g’5．＞

The　diffusion　coefficients　obtained　in　the　raRge　of　30　OC　to　77　OC，　togethey　with　those　reported

by。癒。。。蜘。ξ！。。e　p1磁。d．in、Fig．5．　Th，　v。1。・、・bt・i。・d　i。　・hi、　w。。k。。e　i。　g。。d。g。eem。。t　wi止th。

others　within　±1．0906．　The　reproducibility　of　the　experimental　runs　is　excellent　compared　with

that　in　other　experiments6）’i3）　because　the　deviation　from　the　mean　value　is　e．4％　oR　the　average．

The　coo｝ing　effect　in　C6H6－H2　sys£em　is　slight　at　a　£emperature　above　70　OC．

4．2　Ternary　system．　C6Hs　veX2’N2

　　The　concentrations　of　hydrogen　in　the　mix£ure　fed　into　diffusion　cell　are　15，30，　50，　70，85　and

92mol％o．　The　experimenta｝temperature　extends　from　30℃to　770C．　The　vapour　pressures　of

benzene　pAL　at　30，50，70　and　77　℃　are　119，271，551　and　690　mmHg，　respective｝y．　For　each　con－

centration　of　hydrogen，　the　ternary　diffusion　coefficients　D，b．　（refer　to　Eq．　（19），　together　with

Dth．．，，（D’A）o　and　（D’A）2，　are　shown　in　F‘ig．6．　lt　is　c｝ear　from　Fig．　6　that　the　observed　va｝ues
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Fig．　5 BiRary　diffusion　coefficients　of

C6H6mH2　and　C6H6－N2　syseems e・10
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are　in　good　agreement　with　theoretical　ones．　30　40　50　6e　Zo　so
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　量　　L。Cユ

The　deviation　fyom　the　rr｝eaR　value　is　less

than　O．5％o．　lt　is　thus　concluded　that　the　rep一　Fig．6　　Teynary　diffusion　coefficients　of

roducibility　in　each　run　is　excellent．　At　a　C6H6rmH2”N2　system

temperature　above　70℃，　however，　the　observed

value　deviates　appreciably　from　the　theoretica｝　oRe．　The　chaRge　of　vapour　pressure　causes　by　a

little　change　of　temperature　of　the　bash　affects　considerab｝y　£he　diffusion　coefficient　D，b．．　When

the　concentration　of　hyclrogen　is　high，　the　cooling　effect　of　vaporization　on　the　CliffusioR　coeffi－

cient　appears　to　be　slight．

　　The　plots　of　the　quantities　Kii　and　K2　against　the　concentra£ion　of　hydyogen　are　shown　in
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frigs．　7　to　I　O，　where　the　vapourpressure　Qf　benzene　is　ta｝〈en　as　a　parametey．　The　K2，　which　denotes
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　　　Fig．7　Comparison　of　Kio，Kii，Ki2　and　K2　Fig．8　Comparison　of　Kio，　Kii，　Ki2　and　K2

　　　　　　　　　　with　the　composition　（yBo）　at　30　with　the　composition　（yBo）　at　50

　　　　　　　　　　℃（C6H6rmH2mN2　system，　pAL”＝119　℃　（pAL＝＝271　mm｝lg，　T＝：3．9）

　　　　　　　　　　mmHg，　r”4．0）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　the　ratio　of　observed　mass　transfer　rate　to

theoretical　one，　is　close　to　unity　within　±1．0％o．　lt・may　be　thus　concluded　that　the　model　for

application　of　theory　（see　Fig．　1）　ls　appropriate　to　the　evaporation　tube　on　a　series　of　assum－

ptions　described　in　section　2．　These’　figures　show　evidently　that　Kio，　KH　and　Ki2　are　differeRt

compared　with　each　other，　depeRding　on　the　vapour　pressure　PAL　and　the　composition　yBo．

　　The　value　of　Kio　falls　wleh　a　rise　in　temperature　（or　vapour　pressure）．　At　30　℃　it　takes　O．95

as　minimum．　That　is，　the　mass　transfer　rate　is　lower　than　its　theoretical　one　by　5％　iB　maxirnum．

The　value　of　Kio　at　70　eC　become．s　still　smaller　and　its　minimun　is　O．72．　At　77℃，　the　minimum

va｝ue　of　Kio　is　O．57　or　about　a　half　of　theoretical　value．

　　The　value　of　Kn　at　50　OC　takes　O．98　as　the　minimum．　lts　error　is　smal｝er　than　2％o　and　the

degree　of　apprexiination　is　considerably　improved．　At　7e　OC　and　77　℃，　however，　the　minimum

values　of　Kn　are　O．87　and　O．71，　respectively．

　　The　minimum　va｝ue　of　Ki2　at　70　℃　is　O．97　and　at　77　OC　it　is　O．90．　The　errors　are　smalle．r

”’than　10906．　The　logarithmic　approximation，　therefoye，　is　much　more　excellent　in　compare　with

othey　approximations．

　　WheR　the　ternary　diffusion　coefficient　at　a　temperature　below　30　℃　is　estimated　from　the　Wi｝ke’s

equation　applying　the　constant　approximation，　the　error　is　smaller　than　50％．
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　　The　value　of　r　for　C6　H6－H2－N2　system　lies　between　3．9

most　constant　lf　it　is　much　smaller　than　4，　say　2，　the　error

arithmetic　approximation　can　be　a｝so　statisfactorily　applied．
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　　　Fig．　g　Co｝x｛parison　of　Kio，　Kn，　Ki2　and

　　　　　　　　　　K2　with　the　composition　（yBo）

　　　　　　　　　　飢70℃　（PAL二551瓶m｝｛g，　r二　　　　　　　　Fig．10

　　　　　　　　　　3．9）

When　each　cencentration　of　hydrogen　and　nitrogen

at　the　top　of　the　tube　is　equal　to　O．5　（mole　frac－

tion），　the　ratlo　of　the　concentration　of　R2trogen　to　that

O．80，　O．56，　O．12　and　O．Ol　at　30，　50，　70，　and　77　O

centrations　at　the　bottom　may　be　consldered　to　be

approximation　to　the　modified　Wil．1〈e’s　equatioR．

　　It　is　eviclellt　that　the　values　of　Kii　depend　on　the　ratio　of

vapour　pressure　pAL　arid　the　ratio　of　coiicentratior｝　of　C　to

sion’　path．

5．　Conclusion

　　The　gaseous　diffusion　coefficients　for　binary　systems　of

system　of　C6H6－H2－N2　are

of　experimental　temperature　is　from　30　℃　to　77　℃　and　the

mmHg　to　690　mmHg．　For　the　ternary　system，　the　concent℃ati
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Klo
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　　　　　　　　　　　　　　at　77　℃　（pAL＝：690　mmHg，　r＝＝

　　　　　　　　　　　　　　3．9）

　　　　　　　　of　hydyogen　at　the　gas－liquid　interface　is

c，respectively81　such　a　abnorma｝change　of　con－

　　　primari｝y　due　to　the　app12catioR　Qf　the　constant

　　　　　　　　　　　　　biRary　diffusion　coefficieRts　r　the

　　　　　　　　　　　　that　of　B　at　the　both　eRds　of　diffu一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　C6H6－H2　and　C6H6pN2　and　for　ternary

m．easured　by　using　aR　improved　Stefanian　diffusion　cell．　The　range

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　vapour　pressure　varies　from　119

　　　　　　　　　　　　　　　　　　concent℃atioil　of　hydrogen　at　the　top　of　the　tube
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is　between　15　and　92　mol％．　The　observed　diffusion　coefficients　are　iR　good　agreement　with　the

theoyetical　ones　calculated　from　the　Stefan－Maxwell’s　equatioR．　lt　is　made　cleay，　furthermore，　that

the　teynavy　diffusioR　coefficieBes，within　the　error　less　than　10％o，can　be　estimated　from　the　Wilke’s

equation　to　which　the　logarithmic　meaR　is　applled．
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