
．はじめに

噴霧乾燥（スプレードライング）法は，食品や石鹸などの

日用品の乾燥法として発展した技術であるが，調製される粉

末がミクロな球状粒子であることから，近年，造粒法として

ファインセラミックスや医薬品といった様々な分野で応用さ

れている。 ）しかし，原料物性及び操作条件など調製され

る粒子の物性に影響を与える因子が非常に複雑であるため，

乾燥造粒機構に関する研究は定性的な検討しかなされておら

ず，製品の目的に応じた物性をもつ粒子を制御・設計する技

術は各企業のノウハウに留まっている。噴霧乾燥造粒法は道

内においても多種多用な企業で利用されており，応用性に富

んだ粒子設計技術としての確立が求められている。そこで筆

者らは噴霧乾燥造粒のモデル構築を目的に造粒機構のメカニ

ズムについて解析を進めている。 ）

噴霧乾燥において，微粒化は造粒粒子の大きさ等に影響を

与える重要な工程であり，古くから研究がなされ液滴径の推

算式も提案されているが，これらは溶液系のニュートン流体

を対象としたものがほとんどである。噴霧造粒には非ニュー

トン性スラリーが多用されているが，非ニュートン流体の微
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粒化に関する研究は高粘性液体及び高粘性エマルジョンを対

象とした回転ディスク法による研究及びスラリー系を対象と

した二流体ノズル法による研究があるにすぎない。前者につ

いては非ニュートン流体ではあるが溶液系であり，液体燃料

の微粒化を目的としているため，ディスク回転数が低く回転

数の高い高剪断下の噴霧造粒には適用できない。また，後者

の研究において，二流体ノズル法はランニングコストが多大

となるため工業的にはあまり用いられない方法である。

そこで，本研究では噴霧造粒において，工業的に多用され

ている非ニュートン性スラリーの回転ディスク法による微粒

化時の液滴について検討を行った。また，調製された粒子，

顆粒，の評価を行い，噴霧乾燥造粒法により得られる特徴的

な構造であるバルーン構造をもつ顆粒の生成機構について考

察した。

．実 験

試料スラリー

スラリー固形物粒子をアモルファスシリカ単分散粒子（

日本触媒，シーホスターシリーズ）を用い，これにより粒度

分布及び粒子形状の影響を除いた。分散媒は蒸留水を用い，

粒子径変化（ ）及びスラリー濃度変化（体
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積分率 ）の影響について考察した。また，噴

霧乾燥造粒における基礎的な挙動を把握するため，工業的に

は一般に添加されている分散剤及びバインダー等は無添加と

した。調製したスラリーは脱気後， 時間放置し十分に固液

をなじませた。なお，これ以降スラリー固形物粒子を粒子，

スラリーの噴霧乾燥造粒により調製された粒子を顆粒と表現

する。

スラリー物性は密度，粘度（回転粘度計 型，東機

産業 ），表面張力（ 式 型，協和科学 ）から評価

した。

液滴径測定

微粒化は直径 のピン型ディスク（ 坂本技研）で行

い，ディスク回転数（ ）及びディスクへ

のスラリー供給量（ ）を変化させ，液滴径

への影響を考察した。

液滴はシャッターの下に置かれた粘度 ・ のエポキ

シ樹脂（エピコート ，油化シェルエポキシ ）を塗布し

たスライドガラス上に捕集した。捕集した液滴を光学顕微鏡

により画像として取り込み，画像処理法（ ， ニ

レコ）により液滴径の測定を行った。この際，取り込んだ液

滴の個数は 条件につき 個であった。

噴霧乾燥造粒条件

スプレードライヤー（ 型，坂本技研 ）によ

り造粒を行った。液滴径測定と同様に微粒化を回転ディスク

法で行い，ディスク回転数（ ）及びスラリー

供給量（ ）を変化させた。熱風温度（乾燥

機入り口 ）や風量（ ）などその他

の装置操作条件は一定とした。

顆粒評価

調製された顆粒は画像処理（ ， ニレコ）及びレー

ザー回折式粒度分布測定装置（マイクロトラック 型，

日機装 ）により粒度測定を， （ ，日本

電子 ）により表面観察を行った。また，水銀ポロシメーター

（ 社）により顆

粒内平均細孔径 及び顆粒内空隙率 の測定を行った。

．結果及び考察

液滴径

スラリー粘度についての考察

試料スラリー粘度 のスラリー粒子濃度 とディスク剪

断速度 による変化を図 に示した。図 より試料スラリー

は次式で表されるべき則流体であった。
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・・・

ここで， 及び は図 に示すレオロジー定数である。

非ニュートン流体に対する液滴平均径の推算に用いる粘度

について，二流体ノズル法による微粒化の際，微粒化時の剪

断速度における見かけ粘度を用いることにより従来提案され

ているニュートン流体溶液の液滴平均径推算式が適用できる

という報告がある。）また，高粘性非ニュートン流体液の回

転ディスク面で生じる剪断速度における粘度として次式が適

当であることが北村らにより確認されている。）

・・・

・・・

・・・

ここで ， は式 のレオロジー定数， はディスク先

端の半径方向速度， はディスク先端での液膜厚さ， は

液密度， はディスク半径， は回転ディスク角速度，

は原料液供給量を示す。

本実験条件におけるディスク面でのスラリー見かけ粘度を

式 より算出すると，分散媒である水の粘度（ ・

）より下廻る結果となった。この原因として北村らの研究が

ディスク回転数が ，剪断速度で表すと

と本研究の条件 に

比べ低い剪断速度域で行われていることによると考えられ

る。一般に非ニュートン流体は，擬塑性流動域を挟んで低剪

断速度域及び高剪断速度域でニュートン流動域が観察される

流動パターンを示す。 ）そこで，本研究の条件は，

図 スラリー粘度と剪断速度の関係



ニュートン流動性を示す高剪断速度域にあるとし，そこでの

粘度を球状粒子の完全分散系スラリーのモデルである

の式から求めた。 ）

・・・

ここで は分散媒の粘度である。

液滴平均径推算式

前項で述べたように 式より算出した粘度を，ニュートン

流体ではあるが と広範囲の剪断速度

域で成立する の式 ）及び の式 ）に適用し

た。 の式を 式に， の式を 式に示す。

・・・

ここで， は体面積平均径（ ）， は濡れ辺長についての

質量速度（ ）， は円周の濡れ長さ（ ）， は液密度

（ ）， はディスク半径（ ）， は液粘度（ ），

は表面張力（ ）， はディスク回転数（ ）を示す。

・・・

ここで， は体面積平均径 （ ）， は質量速度（ ），

は円周の濡れ長さ（ ）， は液密度（ ）， はディスク

直径（ ）， は液粘度（ ）， は表面張力（ ）， は

ディスク回転数（ ）を示す。

また，参考として北村らの式による計算結果も示した。

・・・

なお，体面積平均径は次式で表される。

・・・
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スラリー濃度変化による液滴平均径の変化を 式によ

る計算結果と供に図 に示した。実験値と の式及

び の式は適合性が高く，濃度の増大に伴い液滴平均

径は大きくなった。これに対し，北村の式は実験値と大きな

差が見られた。回転円盤による微粒化において，その機構は

滴状分裂，繊維状分裂及び膜状分裂の三つの領域に分類され

る。 ）滴状，繊維状，膜状と分裂領域が移行するに従い液

滴は小さくなり，液滴径が均一化する。本研究の微粒化領域

は繊維状分裂域にあり， 及び らの研究は三

つの領域すべてを，北村らの研究は滴状から繊維状の領域を

対象としている。そのため，本研究の液滴平均径測定結果は

の式及び の式と適合し，北村の式とは一致

しなかったと考えられる。

液滴平均径のディスク回転数による変化を図 に，スラ

リー供給量による変化を図 に示し， の式に比べ高

剪断速度域で高い適合性が確認されている の式と

比較した。 ）液滴平均径はディスク回転数の低下及びスラ

リー供給量の増大に伴い増加した。いずれの条件においても

濃度変化と同様に の式と良好に適合した。

以上より 式から求めたスラリー粘度が適切であることが

示され，微粒化時の高剪断速度下においてはスラリーが完全

分散系に近い挙動であることが推察された。

図 スラリー粒子濃度と液滴平均径の関係

図 スラリー供給量と液滴平均径の関係

図 ディスク回転数と液滴平均径の関係



顆 粒

顆粒平均径及び表面構造

スラリー粒子径，粒子濃度，ディスク回転数及び供給量を

変化させたときの顆粒平均径と液滴平均径の変化をそれぞれ

図 に示した。なお，粒子径変化のみ粒子径 以

上では顆粒強度が弱く，レーザー回折法での測定が困難だっ

たため，画像処理により測定した。また，粒子径 で

はほとんど顆粒が得られず，粒子径 においては顆粒

が得られたものの，破壊した顆粒が多くみられ，顆粒径の測

定は困難であった。図より顆粒平均径と液滴平均径の変化の

傾向は一致しており，粒子濃度の増加，供給量の増加及びデ

ィスク回転数の減少に伴い顆粒平均径は増大し，粒子径の影

響はほとんどみられなかった。

において粒子径が の顆粒の 写真を図

に， の顆粒の 写真を図 に示した。粒子径が

大きくなると破壊した顆粒が多くなる原因として，顆粒の大
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きさが同じであれば，粒子径が増大すると顆粒中の粒子接触

点数が減少し粒子強度が弱くなることが考えられる。

写真から顆粒表面は二次元の最密充填構造である六

方配列に近い構造をとることが確認された。また，破壊した

顆粒の断面から，この濃度においては顆粒が中実球であり，

層が剥離する様に壊れていることから，顆粒が層状構造をと

っていることが推察された。さらに，図 と図 の比較より

粒子径の増大に伴い顆粒表面は円滑となった。

， の顆粒の 写真を図 に，

， の顆粒の 写真を図 に示した。

粒子濃度が減少するにつれ，窪みをもった顆粒や中空（バルー

図 スラリー粒子径と顆粒及び液滴平均径の関係

図 スラリー粒子濃度と顆粒及び液滴平均径の関係

図 ディスク回転数と顆粒及び液滴平均径の関係

図 スラリー供給量と顆粒及び液滴平均径の関係



ン）状の顆粒が多く観察される様になり，その傾向は粒子径

が小さくなるほど顕著となった。図 と図 に上記条件の顆粒

断面写真を示した。バルーン状の顆粒は単核であり，

においては顆粒が中実球であることが確認された。

また， において と での顆粒
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表面の 写真をそれぞれ図 と図 に示した。粒子濃度

が低いほど顆粒表面が滑らかになっている。先述の粒子径変

化の結果を合わせると粒子径が大きく，粒子濃度が低いほど，

つまりスラリーの分散状態が良好なほど顆粒表面が滑らかに

なると考えられる。

図 粒子径 粒子濃度 顆粒 写真 図 粒子径 粒子濃度 顆粒 写真

図 粒子径 粒子濃度 顆粒 写真 図 粒子径 粒子濃度 顆粒 写真

図 粒子径 粒子濃度 顆粒断面写真 図 粒子径 粒子濃度 顆粒断面写真



顆粒内構造

図 に水銀ポロシメターにより測定した顆粒内平均細孔径

を示した。 は粒子濃度や，供給量に影響を受けず粒

子径によってのみ決定され，図中の一次式で示される様に粒

子径の約 ％であった。これは図 に示した様に同一粒子

径 の円が平面上に三角形の配列をした場合の細孔に内接

する円の直径に著しく近く，これが顆粒の基本構造であるこ

とが推定された。このことは前項の による観察から顆

粒表面が六方最密充填充填に近い構造であることからも裏付

けられる。

図 に での粒子径による顆粒内空隙率 の変化

を示した。図 より顆粒が中実球となる条件では粒子径の影

響は受けず は約 であった。また，液滴径と顆粒径から

求めた の計算値と実験値はほぼ一致した。図 に

における濃度変化による顆粒内空隙率 の変化を示

した。測定結果は濃度によらず は約 であった。しかし，

計算値は濃度の減少と供に が増加し， 観察から濃度

の現象に伴いバルーン状の顆粒が多く見られる様になること
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と一致した。一方，水銀ポロシメーターによる顆粒内空隙率

測定において，濃度変化に対し顆粒内空隙率が一定であった

理由として，バルーン構造の顆粒が水銀ポロシメーターによ

る測定中に圧力に耐えきれず破壊され，結果として破片の空

図 粒子径 粒子濃度 顆粒 写真

図 粒子径 粒子濃度 顆粒 写真

図 粒子径と顆粒平均細孔径の関係

図 粒子径と内接円の径との関係

図 粒子径と顆粒内空隙率の関係



隙率を測定したためと考えられる。言い換えれば，顆粒の粒

子充填部分の空隙率は約 であると推察される。

バルーンモデル

上記の実験結果より，顆粒の粒子充填部分は六方配列構造

が層状に重なった正斜方構造をとっていると推定される。こ

の正斜方構造をとる理由をバルーン構造の顆粒が生成される

モデル（バルーンモデル 図 ）を基に以下に説明する。

噴霧により生じた液滴は，高剪断力下において粒子が液滴

中に均一に分散している。まず，熱風と液滴が接触すると，

表面からの水分蒸発が開始する。このとき，噴霧乾燥造粒法

は水分の蒸発が非常に速いため，液滴内部の粒子の移動は起
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きないものと仮定する。この条件下で，水分の蒸発により液

滴径が減少し，液滴表面に粒子が現れる様になるが，その粒

子は表面張力により内部に引き付けられ液滴表面に保持され

る。この様に乾燥が進行すると，液滴内部の半径方向の粒子

体積濃度分布は，液滴の表面付近のみ高濃度となり，内部は

初期粒子濃度に近いままである。さらに乾燥が進行すると，

液滴表面に粒子の何層かからなる強固な殻が形成され顆粒径

が決定される。この過程において粒子は表面張力により二次

元では最密充填である六方配列をとるものの，中心から半径

方向の三次元では急激な水分蒸発移動の通路確保のため正斜

方構造をとるものと考えられる（図 ）。殻の形成後，最終

的には殻内部の粒子は乾燥時の流体移動に伴い殻の内側に付

着し，単核の中空顆粒が形成される。

ここではバルーン構造の顆粒生成機構について考えたが，

図 の破壊した中実球の 写真が示す様に，中実球の場

合も造粒過程において殻が形成されると推察される。

図 正斜方構造と水分蒸発移動のモデル

図 粒子径 粒子濃度
破壊した顆粒断面 写真

図 粒子濃度と顆粒内空隙率の関係

図 噴霧乾燥造粒モデル（バルーンモデル）



．ま と め

非ニュートン性スラリーの回転ディスクによる噴霧乾燥造

粒において，微粒化時の液滴と調製される顆粒の構造につい

て解析を行い，以下の結論を得た。

本実験範囲において，球状粒子完全分散系モデルである

の式を用いることにより溶液系の液滴平均径推算

式をスラリー系に適用できる

スラリー濃度の増大，ディスク回転数の減少及び供給量

の増大に伴い液滴及び顆粒径は大きくなる

スラリーの分散性が良好になることにより顆粒表面は円

滑になる

スラリー粒子濃度の低下に伴い顆粒はバルーン構造をと

り易く，この傾向は粒子径が小さいほど大きい

バルーン構造の顆粒は単核であり，殻は二次元最密充填

構造である六方配列の層状構造である正斜方構造をとって

いる

今後はバルーンモデルを中実球まで発展させ，液滴径から

顆粒径を推定するシミュレーションを行っていく予定であ

る。

引用文献
）

）

）

）

）

）松嶋景一郎・蓑嶋裕典・内山智幸・尾谷賢 噴霧乾燥造

粒法による湿式粒子設計技術，北海道立工業試験場報告，

， ，（ ）

）

北海道立工業試験場報告

）

）北村吉朗・井出州士郎・高橋照男 回転円盤による高粘

性エマルションの微粒化，燃料協会誌， ， ，

（ ）

）後藤廉平・平井西夫・花井哲也 レオロジーとその応

用，共立出版， ，（ ）

）

）

）

）棚沢泰・宮阪芳喜・梅原正彦 回転円盤による液体の繊

維化について，日本機会学会論文集， ， ，（ ）

）持田隆・茎田嘉男 噴霧乾燥，科学装置， ， ，

（ ）


