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研究成果の概要（和文）：(i)粒子のラグランジアン解析を組み込んだ数値流動解析にもとづいて、撹拌羽根へ
の粒子の衝突位置、衝突速度を定量化し、羽根の表と裏での衝突現象の違いを明らかにした。
(ii)貧溶媒中で結晶粒子の衝突により生成される摩耗微結晶の粒径分布と個数を計測する手法を構築した。摩耗
微結晶はおもに母結晶の角から生成され、摩耗微結晶の生成速度は母結晶の摩滅比率と相関することを明らかに
した。
(iii)結晶粒子の凝集現象の経時的な変化を、画像解析する手法を構築した。カリミョウバンをモデルケースと
して、「一次粒子」、「二次粒子(凝集粒子)」、および「二次粒子を構成する一次粒子」を区別して定量化する
ことが可能となった。

研究成果の概要（英文）：(i) Based on computational fluid dynamics coupled with the Lagrangian 
simulation of solid particle motion, we quantified particle - impeller blade collision positions and
 velocities. Differences of collision phenomena between front and back impeller blade faces were 
clarified.
(ii) A method was developed to measure the size distribution and total number of attrition crystal 
fragments in anti-solvent caused by crystal particle collisions. Results show that attrition 
fragments are generated mainly from corners of the parent crystal. Moreover, the attrition fragment 
generation rate was correlated with the abraded ratio of the parent crystal.
(iii) Using image analysis of the time evolution of the crystal particle aggregation state, an 
evaluation method was developed. Distinguishing and evaluating ‘primary particles,’ ‘secondary 
(clustered) particles,’ and ‘primary particles clustering a secondary particle’ became possible 
using potassium alum as the model crystal.

研究分野： 化学工学、流体工学
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１．研究開始当初の背景 
本研究では，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
について，結晶製品の高度な品質予測・制御
を可能とする現象モデルの構築を目指して，
数値流動解析ならびにモデル実験を行った．
本研究は，大きく３つのサブテーマで構成し
た． 
(課題 A) 晶析操作における二次核発生の主
要な因子と考えられる，結晶粒子と撹拌羽根
の衝突現象に関連して，羽根周りでの粒子運
動の数値流動解析により，粒子衝突現象の定
量化を試みるとともに，羽根周りでの粒子運
動を観察するための装置を開発し，流動解析
結果の検証を試みた． 
(課題 B) 結晶粒子と撹拌羽根との衝突によ
り，母結晶が削れ，摩耗微結晶が生成される
現象を詳細に定量化し，母結晶の摩滅比率と
摩耗微結晶の生成速度の関係を定量化した． 
(課題Ｃ) 撹拌型晶析槽内での冷却晶析中の
結晶凝集現象を，画像解析により定量化する
手法について検討した． 
 
２．研究の目的 
(課題Ａ)撹拌羽根と固体粒子の衝突現象の
数値流動解析による定量化と実験による検
証 
撹拌型晶析装置では撹拌羽根への結晶粒

子の衝突による母結晶粒子の摩滅と，同時に
摩耗微結晶の生成が引き起こされる．微結晶
は過飽和溶液中で二次核として成長し，結晶
品質の低下につながることがある．この現象
の要因を解明するためには粒子衝突現象の
定量化が求められる．本研究では固体粒子衝
突モデルの構築を目的とし，粒子径および粒
子密度を変化させた場合の羽根前面への粒
子衝突頻度や衝突位置を数値流動解析(CFD: 
Computational Fluid Dynamics)により定量化し，
羽根への粒子衝突現象に及ぼす影響につい
て検討を行った． 
(課題Ｂ)撹拌羽根と結晶粒子の衝突による
母結晶の摩滅現象と摩耗微結晶生成量の定
量化 
カリミョウバンをモデル結晶として，結晶

粒子が撹拌羽根に衝突する際に生成される
摩耗微結晶と母結晶の走査型電子顕微鏡
(SEM) 画像にもとづいて，定量化する手法に
ついて検討した． 
(課題Ｃ)撹拌型晶析槽での結晶凝集現象の
画像解析による定量化手法の検討 
カリミョウバンの種晶添加冷却晶析をモ

デルケースとして，結晶の凝集現象を画像解
析にもとづき定量化する手法について検討
した． 
 
３．研究の方法 
(課題Ａ)撹拌槽内の流動は連続の式，N-S 方
程式を解き，乱流現象の解析には Large Eddy 
Simulation (LES)を用いた．粒子の運動は，
個々の粒子に対して解くラグランジュ的手

法により解析した．粒子間および粒子-固体壁
面間の相互作用は離散要素法(DEM)を用い，
これらの解析は汎用熱流体解析ソフト
RFLOW を用いて行った．撹拌槽は 4 枚邪魔
板付き円筒平底槽を対象とし，撹拌翼は 6 枚
垂直パドル翼を用いた．粒子径を100～200μm，
粒子密度を 1000～5000 kg/m3 に変化させ，検
討を行った．解析は非定常解析を行い，定常
状態に達した撹拌開始から 8.0s 以降のデー
タを用いた． 
(課題Ｂ) 撹拌槽に平均粒径 375 μm のカリ
ミョウバン結晶約 1500 個とシリコーンオイ
ルを投入し，撹拌翼を回し，定期的にサンプ
リングを行った．槽径は 0.1, 0.2 m，翼回転数
は 4.0～10.0 s−1と変化させた．サンプルを孔
径 0.2 μm のフィルターを用いて吸引ろ過し
た．以上の操作はすべてクリーンベンチ内で
行った．SEM を用いて微結晶を 1000 倍にて
撮影した．撮影した画像を二値化し，摩耗微
結晶を検出した．また，母結晶の SEM 画像
から，母結晶から摩滅した結晶体積を算出し，
母結晶の体積に対する割合を摩滅比率 ra [%]
として算出した． 
(課題Ｃ) カリミョウバンの種晶添加冷却晶
析により槽内で析出した結晶粒子を，アスピ
レータを用いて吸引し，石英セル製の可視化
部を通過する結晶を高速度ビデオカメラ (フ
ォトロン製, Fastcam 1024-PCI型) を用いて撮
影した． 
晶析過程の結晶は角が丸みを帯びること

が多いことから，一次粒子の形状を円形であ
ると仮定して，ハフ変換により画像内での一
次粒子の位置と直径を算出した．全ての一次
粒子について粒子どうしの重なりの有無を
判定することで，「単独で存在する一次粒子」
と「二次粒子を構成する一次粒子」を区別す
ることができ，さらに二次粒子の直径(球体積
相当径)とそれを構成する一次粒子の個数の
関係についても詳細に定量化することが可
能となった．併せて，溶液の電気伝導度と温
度から，溶質濃度と懸濁濃度の経時変化を計
測する手法を構築した． 
 
４．研究成果 
(課題Ａ)撹拌羽根の設置高さ h が異なる条件
(液深 H の 1/2 と 1/10)について羽根への粒子
衝突現象を CFD により定量化するとともに，
羽根まわりの液流速との関連性について検
討した．その結果，羽根前面での衝突につい
ては h の影響は少ないことがわかった．一方，
背面での衝突では，h = H/10 の場合，粒子の
衝突位置は上下方向に２つに分割され，おも
に羽根の下部に集中するのに対して，h = H/2
の場合は羽根背面全域に広がることを明ら
かにした． 

CFD の結果について実験的な検証を試み
た．撹拌槽内で回転する撹拌羽根近傍での粒
子の挙動を観察するために，２台の高速度カ
メラを撹拌翼の回転と同期して回転させ，粒
子の挙動をビデオ撮影するシステムを開発



した．あわせて，撮影された動画をもとに粒
子の軌跡，ならびに羽根への衝突速度を算出
するための画像解析プログラムを作成した． 
(課題Ｂ) カリミョウバンを対象にした場合，
摩耗微結晶個数および摩滅体積は，経時的に
増加し，徐々に一定値に近づくことがわかっ
た．母結晶の摩滅現象は結晶の角で起こるこ
とが確認され，撹拌時間とともに角は丸みを
帯びていき，同時に摩耗微結晶の生成速度は
小さくなる．その程度は撹拌速度によらず，
摩滅比率 raで相関されることがわかった．同
翼回転数，同 ra において比較すると，槽径
20cm の撹拌槽における微結晶生成速度は，
槽径 10cm の場合と比較して 8～20 倍程度大
きくなることがわかった．同手法を硫酸カリ
ウム結晶にも適用し，微結晶生成速度と摩滅
体積割合との関係を整理した． 
(課題Ｃ) 種晶径 125μm，冷却速度－0.05℃/
分の条件において，種晶添加後 30 分までは，
過飽和度は増大を続けるとともに種晶が一
次粒子のまま成長することがわかった．30 分
以降では，大きな過飽和度に起因して小さな
一次粒子群(二次核)が生成すること，ならび
に結晶懸濁濃度の増大にともない二個以上
の一次粒子が凝結した二次粒子(凝集結晶)
が増加することなどを定量化することが可
能となった．本計測法により，複雑な粒径分
布の経時的な挙動を，結晶成長，二次核生成，
結晶凝集現象に分解することが可能となる．
今後ケーススタディーを増やし，現象モデル
の構築を進めたい． 
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