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研究成果の概要（和文）：本研究では，湿式造粒プロセスにおいて重要となる粉体と液の混合を予測するためのシミュ
レーションモデルの開発を行い，粒子充填構造が液の混合に与える影響について調査した．毛管現象による粉体層への
液浸透を予測する直接数値計算モデル及び，粒子同士の接触による液分散モデルをそれぞれ開発することに成功した．
その結果，異なる濡れ性を有する2種類の粉体を混合した場合は，見かけの接触角の余弦が粉体の混合比と線形の関係
となることを明らかにした．また，接触液分散には粒子表面の部分濡れを考慮することが重要であることを示した．

研究成果の概要（英文）：In this work, numerical simulation models are developed to predict the mixing of 
powder and liquid in wet granulation processes. The developed models are used to investigate the impact 
of the microscopic particle structures on the powder-liquid mixing speed. It was succeeded to develop a 
DNS model to simulate the liquid penetration due to capillary action as well as a particle contact 
dispersion model. Linear relationship was found between the cosine of the apparent contact angle of the 
powder mixture with different contact angles and the volume ratio of the mixture. In addition, it was 
implied that the partial wetting of individual particle surface can significantly influence the contact 
liquid dispersion speed.

研究分野： 粉体工学
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１．研究開始当初の背景 
 湿式造粒とは微小粉体をバインダー液と
共に造粒機の中で混合させ，見かけの粒径の
大きな粒子（造粒物）を生成する過程であり，
粉体の流動性や溶解性の向上のために様々
な製品（例えば，製薬，食品，粉末洗剤，触
媒等）の製造プロセスにおいて頻繁に使用さ
れている．とりわけ，製薬や粉末洗剤の製造
プロセスにおいて造粒は基幹技術であり，造
粒プロセスの向上は産業的に非常に大きな
インパクトを持つ． 
 湿式造粒過程においては，粉体層と液の混
合効率を向上させることが非常に重要であ
る．粉体層への液の浸透や分散が悪い場合は，
粉体と液が十分に混合されないことから，最
終的な製品にムラが生じてしまい，結果とし
て廃棄物の増加や品質の低下を引き起こす．
一方で，液の分散のために過剰な撹拌エネル
ギーを与えることは製造コストの増加につ
ながり，また造粒物の空隙率が小さくなるこ
とによる溶解性の低下が問題となる場合も
多い．したがって，粉体層と液の混合を適切
にコントロールすることは，生産効率や品質
管理の観点において最も重要な要素の一つ
であり，そのメカニズムの解明が長く切望さ
れてきた． 

２．研究の目的 
 粉体層と液の混合過程は，毛管現象による
層内への液の浸透と，粒子同士の接触や対流
による液の分散の 2 つに大別される．これま
でに，毛管現象による液の浸透を予測する数
理モデルはいくつか提案されている．これら
のモデル式は粉体が一様かつ密に充填して
いる，といった簡単化された系では一定の成
功を収めているが，より現実的な系では液浸
透速度の実測値と数十～数百オーダー異な
るということも珍しくはない．これは，粉体
層内部の微視的構造に対する液の流れを十
分に理解していないことに起因する．また，
造粒機内での粒子の接触や対流による液分
散といったダイナミックな粉体流に対する
現象を実験的に観測することは容易ではな
い． 
 本研究では，粉体の湿式造粒過程中に現れ
る，粉体層への液の浸透・分散現象を予測可
能な数値シミュレーションモデルの開発を
行うことを主な目的とした．また，開発され
たモデルを用いて，粉体層の微視的構造が液
浸透や液分散に与える影響についてそれぞ
れ調査した． 

３．研究の方法 
 本研究では，(1) 毛管現象による粉体層へ
の液浸透を予測するシミュレーションモデ
ルの開発と，(2) 粒子同士の接触や対流によ
る液分散を予測するシミュレーションモデ
ルの開発をそれぞれ行った．それぞれのモデ
ルの概要を以下に述べる． 

(1) 毛管現象による粉体層への液浸透現象は，
異なる相（固相，液相，気相）が相互に影響
を及ぼす流れ，すなわち混相流である．ここ
では，2 種類の流体相（液相及び気相）を数
値流体力学 (CFD) にて取り扱う Volume of 
Fluid (VOF) 法を用い，各粒子周りの流れを
解像する直接数値計算 (DNS) を行う．また，
離散要素法 (DEM) により得られた粒子充填
層の位置データから，各粒子表面（固相）を
境界とした適合格子を作成する手法の開発
を行った．表面張力及び粒子表面の濡れ性は 
Continuum Surface Force (CSF) モデルにより
与えた． 
 
(2)  粒子同士の接触や対流による液分散の
計算には離散要素法 (DEM) を用いた．キャ
ピラリ力や粘性力といった液架橋力を考慮
することで，液で濡れた粒子の挙動を予測す
るモデルを開発した．DEM は系に存在する
全ての粒子の運動を時間と共に追跡する手
法であるため，対流による液分散を捉えるこ
とが可能である一方，粒子同士の接触による
液分散は陽的にモデルとして与える必要が
ある．本研究では，粒子表面の部分濡れを考
慮した接触液分散モデルの開発を行った． 

４．研究成果 
 本研究で得られた成果は多岐に渡るため，
ここでは代表的な結果のみを示す．以下，1
から 3 は毛管現象による粉体層への液浸透シ
ミュレーション，4 から 6 は粒子同士の接触
及び対流による液分散シミュレーションに
ついての成果である． 

1. DEMを用いた粉体充填層の作成 
 DEM を用いて粒子群の重力沈降を計算し，
得られた粒子配置より境界適合格子を作成
する手法を開発した．Figure 1 に球形及び立
方体の粒子を用いた粉体層の例を示す．この
ように，本手法を用いることで，粒子径，粒
子形状，粒子表面状態や充填率といった粉体
層のパラメータを任意に変更した DNS 計算
を行うことが可能となった．また，本手法で
は粒子間の小さな間隙の計算セルを選択的
に細分化しているため，計算時間効率の良い
シミュレーションを行うことが可能である． 

Figure 1: Packed particle column obtained from 
DEM simulations. 
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2. DNS モデル検証 
 本研究で開発された DNS モデルの妥当性
を検証するために，幾つかのテストシミュレ
ーションを行い，結果を理論値と比較した．
球形粒子がランダムに充填された粉体層内
部に気液界面が存在する場合に，表面張力に
よる気液界面のメニスカスの形成により生
じる気液内外の圧力差を Figure 2 に示す．こ
の圧力差はラプラス圧と呼ばれ，毛管現象に
よる液の浸透の駆動力となることが知られ
ている．Young – Laplace の式により得られる
理論値と DNS の結果は非常に良い一致を見
せていることが分かる． 

 
Figure 2: Meniscus due to surface tension and 
pressure difference across interface. 

 次に，同じ粉体層を一様流体が通過する際
に生じる圧力損失を DNS により計算し，
Kozeny – Carman の式より求められる理論式
との比較を行った．この圧力損失は粉体層を
流体が流れる際の抵抗の大きさを表してお
り，粉体内を液が浸透する速度に大きな影響
を与える．結果を Figure 3 に示す．ただし，
今回用いた粉体層は層高が比較的低く，入口
や出口の効果が顕著に現れる．そのため，
Kozeny – Carman の式に使用するねじれ度は
DNS 結果をフィッティングすることにより
求めた．Figure 3 より，DNS の結果は Kozeny 
– Carman の式より得られる圧力損失をよく
表していると言える． 

 
Figure 3: Pressure drop across a packed column. 

3. 異なる濡れ性を有する粉体混合層への液
浸透シミュレーション 

 製薬等の分野では，造粒の際に 2 種類以上
の粉体の混合物を用いるケースが多く，その
濡れ性の違いにより液浸透速度も大きく異
なる．そこで，異なる濡れ性を有する 2 種類
の粉体が均一に混合した層への液浸透シミ

ュレーションを行い，その混合比が見かけの
接触角に与える影響について調査を行った．
ここで，見かけの接触角とは，混合粉体をあ
る 1 種類の粉体として考えた時に相当する接
触角のことである．Figure 4 の緑色は濡れ性
の良い粒子（接触角 30o）であり，白色は濡
れ性の悪い粒子（接触角 60o）である．混合
比 m は濡れ性の良い粒子の体積割合を示し
ている．このように，本研究で開発された
DNS モデルでは各粒子に任意の濡れ性を与
えることが可能である． 

 
Figure 4: Packed columns made of powder 
mixture with different contact angles. 

 Figure 5 に，混合比 mと層の見かけの接触
角の関係を示す．これより，混合層の見かけ
の接触角の余弦は，混合比と線形の関係があ
ることが明らかとなった． 

 
Figure 5: Relationship between apparent contact 
angle and volume ration of the particles with 
better wettability. 

4. 液架橋力を考慮した DEM シミュレーシ
ョン 

 本研究では，液で濡れた粒子の挙動をシミ
ュレートするために，DEM にキャピラリ力
及び粘性力からなる液架橋力モデルを組み
込んでいる．用いた液架橋力モデルの妥当性
を評価するため，回転ドラム内の粒子挙動の
シミュレーションを行い，同条件にて行われ
た実験結果との比較を行った．実験で用いた
粒子は 3 mm のアルミニウム，液には水を使
用しており，粒子を液で均一に濡らしてから
観測を行った．得られたスナップショットを
Figure 6 に示す．これにより粒子層の動的安
息角や，液架橋力による粒子のドラム内壁へ
の付着の様子が，シミュレーションと実験で
良い一致を見せていることが確認され，シミ
ュレーションで使用している液架橋力モデ
ルの妥当性が示された． 
 



 

Figure 6: Snapshots of wet particles in a rotary 
drum obtained from (a) simulation and (b) 
experiment. 

5. 粒子表面の部分濡れを考慮した接触液分
散モデルの開発 

 本研究で開発された接触液輸送モデルで
は，粒子表面を細分化することにより，粒子
表面の部分的な濡れを表現する．開発された
モデルの詳細については「主な発表論文等」
の 1 に記述している．このモデルでは，表面
の分割数が少ないと部分濡れを十分に捉え
ることが出来ない．一方で，分割数が多すぎ
ると計算負荷が増大し，現実的な時間スケー
ルでのシミュレーションが困難となるため，
分割数の最適化をする必要がある．Figure 7
に粒子表面の分割数を変化させて行った回
転ドラムのシミュレーションにおける，
Mixing index の時間変化を示す．Mixing index
は液分散状態を定量的に評価するための指
標であり，値が 1 に近づくにつれ液が粒子層
全体に均一に分散されていることを示す．
Figure 7 より，分割数が極端に小さい場合は
液の分散を過小評価する傾向があるが，分割
数を 36 より多くしても液分散傾向に変化が
無いことが見て取れる．これより，開発され
たモデルでは，粒子表面分割数が 36 程度あ
れば部分濡れを十分に表現できることが分
かった． 

 

Figure 7: Temporal change of mixing index with 
the number of particle surface division varying 
from 12 to 144. 

6. 開発された接触液輸送モデルと既存のモ
デルとの比較 

湿式造粒でしばしば用いられるスプレード

ラム内における，比較的粘度の高い噴霧液
（100 ）の粉体層への分散シミュレー
ションを行い，既存のモデルを用いた結果と
の比較を行った．Figure 8 に，既存の接触液
輸送モデルとしてShi & McCarthyモデルを用
いた場合（左列），本研究で開発された接触
液輸送モデルを用いた場合（中央列），また，
比較として接触による液輸送を考慮しない
場合（右列）についてのシミュレーション結
果を示す．Figure 8 のカラーマップは，各粒
子表面の液体積を粒子一つの体積で無次元
化したものを表す．Figure 8 より，既存のモ
デルを用いた結果は，粉体層への液分散が非
常に早く進行していることが見て取れる．こ
れは，既存のモデルでは粒子の部分的な濡れ
が考慮されておらず，接触によって輸送され
た液は即座に粒子表面全体に広がり，近接粒
子との液架橋形成に使用されるためである
と考えられる．一方，開発されたモデルを用
いた場合は，接触液輸送を考慮していない場
合に比べると液が層内に分散しているが，そ
の速度は既存のモデルから得られるものと
は大きく異なる．これらの結果より，接触液
分散をモデル化する際に粒子表面の部分的
な濡れを考慮することの重要性が示唆され
た． 

 

Figure 8: Snapshots of spray drum. (Left) Shi and 
McCarthy model, (middle) proposed model and 
(right) no contact dispersion. 
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