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研究成果の概要（和文）： 

化学・製薬・食品工業での代表的な反応・分離操作の一つである溶液晶析操作においては、
結晶粒子が装置材料と衝突する際に発生する微粒子(二次核)の特性を予測、制御することが非
常に重要となる。本研究では、装置内の溶液流動と結晶粒子の運動を数値流動解析にもとづい
て再現し、粒子の衝突エネルギー、衝突頻度を定量化した。さらに、衝突データに基づいて結
晶摩耗量を予測する手法を構築した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
  Attrition of crystal particles is one of the most significant phenomena to operate a crystallizer 
stably. On this subject we performed the Lagrangian simulation of crystal particles motion and 
particles collision on obstacles in a stirred vessel. Results clarified the effects of impeller rotational 
speeds on the particle impact, showing that the particle impact energy imparted on the loading faces 
of impeller blades and baffles was greater than that on the vessel walls. 
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１．研究開始当初の背景 

化学・製薬・食品工業での代表的な反応・
分離操作の一つである晶析操作は、おもに(a)
溶液中の溶質濃度が飽和濃度より大きくな
る場合にバルク中で結晶核が発生する現象

である「一次核発生」、(b)結晶粒子と撹拌翼・
槽壁との衝突や、粒子どうしの衝突に際して
結晶表面の摩耗により発生する結晶破片を
核とする「二次核発生」、(c)結晶表面への溶
質物質の取り込みにより起こる「結晶成長」
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が液相乱流場中で重畳した非常に複雑な現
象である。そのため、生成される結晶粒子群
の品質・特性は晶析槽内における結晶粒子の
浮遊・分散状態、粒子周りの流動状態、溶質
濃度分布、溶液温度分布などの熱流体現象
的・混相流的な特性に大きく左右される。 

研究代表者らがこれまでに実施した実験
的研究においても、撹拌翼の回転数や翼の形
状の違いによって、槽内の混合の不均一性や
結晶成長過程での結晶の摩耗に起因すると
思われる結晶粒子の品質の差異が現れるこ
とが確認されており、結晶品質に対する操作
条件の影響、すなわち装置内の熱流体力学
的・混相流的な特性の影響の定量的な評価の
必要性を強く認識している。 
 
２．研究の目的 

本研究では、2004～2005 年度科学研究費
補助金若手研究(Ｂ)研究課題「溶液晶析によ
る結晶製品の品質予測・制御を目的とした
CFD 晶析反応モデルの開発」に引き続き、撹
拌槽を利用した溶液晶析操作における、結晶
製品の高度な品質予測・制御を可能とする流
動場・晶析反応場の数値流動解析手法の構築、
ならびに蒸発晶析操作における大幅な生産
性の向上を目指したドラフトチューブ付撹
拌型晶析槽の開発を目的とした。2007～2009
年度にわたる本研究課題では、とくに以下の
２項目について重点的に数値流動解析とモ
デル実験を行った。 
(1) 撹拌翼・邪魔板・槽壁と結晶の衝突現象

に関する研究 
撹拌翼・邪魔板・槽壁と結晶粒子が衝突す

る際に結晶が摩耗する現象は、発生する微粒
子が二次核として作用するため、その定量化
と予測は晶析装置の安定操作において非常
に重要である。とくに撹拌翼に結晶粒子が衝
突する現象は二次核発生の主因子と予想さ
れる。この撹拌翼と粒子の衝突現象を
CFD(Computational Fluid Dynamics)によ
り定量化するうえでは、(a)衝突時の粒子の運
動を決定づける撹拌翼周りの流動・乱流状態
と、(b)槽内全域での粒子の分散状況(粒子の
濃度分布)に大きく影響する槽底近傍での流
動状態と粒子の堆積状況を十分に再現する
ことが重要となる。そこで、流動場の解析手
法として Large Eddy Simulation (LES)を、
粒子の衝突現象を解析する手法として離散
要素法(DEM: Distinct Element Method)を
組み合わせることで、より実現象に近い解析
を実施し、結晶粒子が撹拌翼・邪魔板・槽壁
と衝突する際の衝突頻度と衝突エネルギー
の定量化を試みた。さらに、得られた衝突デ
ータをもとに装置内の流動状態と粒子挙動
の詳細な評価に基づいた結晶摩耗量の予測
シミュレーション手法の構築を試みた。 
 

(2) 高懸濁濃度・高効率蒸発晶析装置の開発
と操作条件の検討 
汎用化学品などを対象にした大規模な晶

析操作では、溶媒の蒸発による過飽和度の上
昇を結晶化の推進力とする蒸発晶析法が多
く採用される。蒸発晶析操作の高効率化には、
蒸気圧の低減や熱損失の抑制などにより単
位供給熱量あたりの溶媒蒸発量を最大化す
ることが前提であるが、そのうえで槽内に滞
留する結晶量(結晶懸濁濃度)を大きくし、そ
れらの凝集や破損・摩耗を抑制して、結晶個
数を適切な数に安定化させることが重要と
なる。研究代表者らは高懸濁濃度のスラリー
を対象に、下向き吐出のプロペラ翼とチュー
ブの直径を最適化したドラフトチューブを
組み合わせることで、懸濁濃度 20～40 vol%
のスラリーを低所要動力で安定して槽内に
分散できることを示してきた(雑誌論文:1)。
本研究期間では、ドラフトチューブ付き撹拌
槽を、高懸濁濃度の回分式ならびに連続式の
塩化ナトリウム蒸発晶析操作に適用し、(a)
回分式では成長速度が大きく粒径分布が単
峰となる最適な種晶添加量を、(b)連続式では
長時間にわたる安定操作を行ううえで適切
な懸濁濃度と撹拌翼回転数の組み合わせに
ついて、それぞれ実験的に検討した。 
 
 
３．研究の方法 
(1) 内径 10cm の円筒平底槽に翼径 5cm の６
枚垂直パドル翼と４枚の邪魔板を取り付け
た撹拌槽を解析対象とした。撹拌翼回転数は
6.0 s-1 とし、槽内の流動は Large Eddy 
Simulation により解析した。直径 100 μm のガ
ラス粒子約 50,000 個を槽底に均一に配置し、
撹拌翼の回転にともなう粒子の分散挙動を
離散要素法(DEM)により解析した。 
(2) 体積 1.73 リットルの飽和塩化ナトリウム
水溶液をガラス槽内に満たし、槽内のドラフ
トチューブの外側に巻き付けたシースヒー
ターを用いて加熱速度 400～1200 W で加熱
し、蒸発晶析実験を行った。半回分式実験で
は、蒸発量に応じた液量の塩化ナトリウム飽
和水溶液を連続的に供給した。連続式実験で
は、半回分式実験により求められた最適種晶
条件である平均粒径 90μm、重量 20g の種晶
を沸騰開始後に添加し、所定の懸濁濃度に到
達したのちに、槽下部に取り付けた排出シリ
ンダーを用いて懸濁濃度が一定に保持され
るように槽内のスラリーを間欠的に抜き出
した。翼回転数は 550rpm、700rpm とした。
槽内結晶の粒径分布は外部吸引サンプリン
グ法を用いて算出した 
 
 
４．研究成果 
(1)数値流動解析とＤＥＭ(離散要素法)解析を
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組み合わせることにより、撹拌槽内の乱流状
態・粒子挙動の定量的な評価を行った。初年
度である2007年度は、まず撹拌翼周りの流動
状態を十分に再現することに重点を置いた。
図１に撹拌翼周りの渦度の等値面を示す。撹
拌翼近傍の計算格子数を適切に設定した条件
では、それぞれの撹拌羽根の回転方向背面か
ら後方に伸びる上下１対の等渦度面が形成さ
れる。これはTrailing Vortexと呼ばれるらせん
状の流れであり、回転羽根近傍の流れに対す
る空間的な制約が少ない撹拌装置特有の現象
である。この現象は固体粒子と撹拌翼の衝突
現象と密接に関連することが指摘されており
、この計算条件を基に結晶粒子の衝突現象を
定量化した。 

図２撹拌翼前面に対する粒子の衝突位置、
衝突速度を示す。結晶の衝突頻度、衝突エネ
ルギーは撹拌翼の回転方向に対して前面側の
とくに撹拌羽根先端の上下両角において大き
な値となることがわかる。また撹拌翼の回転
方向と正対する側の邪魔板面のとくに撹拌翼
設置高さ位置においても大きな値となり、翼
裏面や邪魔板裏面、槽壁におけるそれらは比
較的小さいことを明らかにした。それらのメ
カニズムについて流れの速度分布、圧力分布
をもとに分析した。これらの結果は、国内外
の学会において発表した(学会発表: 4, 5, 10, 
12)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ 撹拌翼周りの渦度の等値面 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ 撹拌翼前面に対する粒子の 
衝突位置と衝突エネルギー分布 

2008 年度は、固液撹拌操作で汎用されるパ
ドル翼とディスクタービン翼を対象に、結晶
の衝突頻度、衝突エネルギーについて比較し
た。その結果、パドル翼とは異なり、ディス
クタービン翼では撹拌軸と撹拌羽根の間を
通って、羽根の裏側へと抜ける特徴的な流れ
が形成されており、羽根の縁に衝突する粒子
が多数発生することが確認された。そのため、
羽根との衝突速度が大きな衝突が多くなる
ことを明らかにした。従来、パドル翼とディ
スクタービン翼は同等の混合特性を有する
ものと考えられてきたが、晶析操作で使用す
る場合には、慎重な検討を要することがわか
った。(学会発表:3) 
2009 年度は、前年度までに得られた固液撹

拌槽内での粒子の衝突エネルギー、衝突頻度
に関連する統計データと結晶摩耗モデルを
組み合わせることにより、数時間にわたる結
晶摩耗量を定量的に推算する手法を構築し
た。あわせてキシレン中での塩化ナトリウム
結晶の摩耗実験を行い、モデル定数の決定に
利用した。(学会発表:2) 
 
(2) 2007, 2008年度は、ドラフトチューブ付
き撹拌型晶析装置を用いた半回分式食塩蒸
発晶析実験において、高懸濁濃度条件での最
適な晶析操作条件について検討した。結晶粒
径分布の分散度と結晶成長速度を併せて定
量的に考慮することができる最適操作指標
を考案し、本指標を用いることで加熱速度ご
との最適種晶添加条件について検討した。そ
の結果、種晶の粒径や、添加重量が変化する
場合でも、粒径分布の単峰性と高い結晶成長
速度を両立させる最適操作条件は、種晶の粒
子個数で整理できることがわかった。すなわ
ち、適切な個数の種晶を添加することで粒径
分布の単峰性と高い結晶成長速度を両立さ
せることができることを明らかにした。これ
らの結果については、工業晶析国際シンポジ
ウム(ISIC 17)などにおいて発表した(学会発
表:8, 9, 14)。 

2009 年度は、前年度対象としたドラフトチ
ューブ付き撹拌型食塩蒸発晶析装置に対し
て結晶スラリーの連続抜き出しシステムを
新たに付加して、半回分式から連続式に改良
したうえで、高懸濁濃度条件(真の体積濃度
20～35 vol%)での最適な晶析操作条件(蒸発
速度と懸濁濃度、撹拌翼回転数の組み合わせ)
について検討した。本晶析装置はドラフトチ
ューブの形状を適切に設定することで、高懸
濁濃度のスラリーを低い撹拌所要動力にて
完全浮遊させることができ、過剰な核発生(結
晶摩耗)を抑制できることが期待される。その
結果、懸濁濃度が 30 vol%と高い条件におい
ても撹拌翼回転数を完全浮遊回転数より２
割ほど大きくすることで、少ない核発生量と
結晶凝集の抑制効果の相乗により安定した



 

 

連続操作が達成できることが明らかになっ
た。 
 
(3) 溶質の局所的な過飽和度の増大に起因す
る一次核発生現象に関する研究 
微粒子によるレーザー光線の散乱現象を活

用した非接触計測法について検討した。その
結果、ポリスチレン微粒子を用いた検定実験
結果をもとに、溶液中から一次核が逐次的に
発生する現象を装置外部から非接触で定量化
する手法を構築した。さらに本システムを使
用することで、経時的に温度を低下させる冷
却晶析における一次核発生時の核発生速度は
、核発生開始後いったん増加し、その後減少
する傾向を示すことを明らかにした。(学会発
表: 6, 15) 
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