
|54 I 粉粒体の充填性や流動性に及ぼす構成粒子物性の影響

鈴木道隆(兵庫県立大学大学院工学研究科機械系工学専攻環境エネルギー工学部門)

要旨:粉剤あるいは粒剤タイプの農薬は， fU:界中で広く使用されている.粉粒体の充填性，

流動性は粉体操作における最も基本的かっ重要な問題の 4 つである.この解説では，粉末

の充填性，流動性に対する粒子サイズ分布，粒子形状の影響をモデル式，コンビュータシ

ミュレーションおよび実験データを用い，我々の研究結果を中心に述べた.

1 . はじめに

保存性，取り扱いの容易さなどから粉粒体状の農薬や医薬品、農薬キャリアが数多く見

られる.また，原材料や中間製品も粉粒体状のものが多い.これは粉粒体が屈体の集合体

であるにもかかわらず液体のように流したり，容器に詰めたり、均一に噴霧したりできる

ためである.一方で，密度や粘度が一定の液体と異なり 粉粒体は充填性や流動性が構成

粒子の性質や環境，操作条件で容易に変化してしまう.そのため，粉粒体のちょっとした

違いで容器に入らないとか，逆に詰まってしまって流出しないなどの問題を生じることが

少なくない.このような粉粒体操作でのトラブルを回避するためには，構成粒子の物性や

操作条件，操作環境と粉粒体の充填性，流動性との関係を明確にすることが重要である.

ここでは粉粒体工学研究グループで行ってきたモデル式 実験 シミュレーションなどの

結果を基に特に構成粒子の物性と粉粒体の充填性・流動性の関係について解説した.

2 粒子充填性の表現法

粒子充填状態、を定量的に表す指標として現場では見かけ密度，研究面では空間率(空隙

率)や充填率が主に使われている.ここでは物質によらず同じ充填状態を同じ数値で表現で

きる空間率を用いる.

2. 1 空間率と充填率，見かけ密度

粉体層は粒子とそれ以外の部分すなわち空間から構成されている.粒子層の全体積に対
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する粒子以外の空間部分の割合を空間率 E[・](voidfraction)と呼び，式(1 )から算出する 1)

ρ M 
& 1-~=1 一一一一一一一・・・・・・・・・・・・(1)

Pp Pp'V 

式中の Pb[kg' m-3]は後述する粒子層の見かけ密度(かさ密度)， P p [kg ・m-3]は粒子密度，M[kg] 

は充填された粒子質量，V[m 3 ]は粒子層の見かけ体積(かさ体積)である.式(1)より空間率

E は，粒子層の見かけ体積 Yと充填された粒子質量 M を測定すれば簡単に求められる.粒

子層は粒子と空間から構成されるので，粒子の体積割合を表す充填率(packingfraction)は 1

から空間率を引し、たト Eで表される.粒子内の細孔も含めた空間率を空隙率と呼んで区別

する場合があるが，細孔の無い粒子では空間率と一致する.密充填されるほど空間率の値

は減少して Oに近づき，粒子層の空間率は空間が全くない国体で Oとなる.一方，空間だ

けの極端な状態でも lを示し，空間率の値は最大でも 1しか変化しないので 0.1程度の空

間率の変化でも充填状態は大きく異なることに注意が必要である.

2. 2 充境性に及ぼす粒子径の影響

20mmの高さからN回落下させるタッピング充填した粒子径のそろった球形微粒子層の

空間率Eは，図 lに示すように粉体の粒子径 x が限界粒子径九以上であれば，粒子径に無

関係に一定値んを示すが，それ以下では粒子径の減少とともに空間率が増加し，充填性

が悪くなる.これは粒子径 x が限界粒子径 Xcよりも大きな範囲では粒子の自重が充填を

支配し，付着力の影響が少ないので，幾何学的な限界の空間率 Ecまで充填され，粒子径の

影響を受けない.それに対して，粒子筏 x が限界粒子径 Xc以下の領域では付着力が充填

を支配するために粒子径の減少とともに充填性が悪くなり，空間率が増加する傾向を示す.

これは粒子関付着力が粒子径の 1"-'2乗で減少するのに対して粒子の自重は粒子径の3乗に

比例して減少するので相対的な付着性は粒子径の減少とともに増すためと考えられる.こ

のような関係は粒子充填層の見かけ体積についてのローラー(Roller)の実験式2)で表され，

見かけ体積を空間率に書き改めると式

(2a)(2b)で、表される 1)
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ことを意味する. (2a)式と (2b)式の適用範囲の境界を表す限界粒子径 Xcも粒子の種類や雰

囲気，充填方法などによって異なり， 一般に 10 "-'数十 μmの範囲にある.この限界粒子径

Xc以上の大粒子は自重支配で，それ以下の微粒子は付着力支配で充填性が決まる.これら

の指数 nや限界粒子径んの値は粒子の流動性や付着性によって変化し，逆にこれらの値に

よって粉体の流動性や付着性の強さ，充填性の良し悪しを判断することもできる.図 1や

式(2a)(2b)より，粒子を密充填したい場合には充填性の悪い限界粒子径 Xc以下の微粒子を

できるだけ含まないように粒子径分布を調整する必要がある.

3. 充填性に及ぼす粒子径分布の影響

一般に微粒子の充填性を考える上で，たとえ平均粒子径が同じでも粒子径分布の形，特

に分布幅が充填性に大きな影響を持つことが知られている.

3. 1 大小2成分混合粒子層の充填性に及ぼす粒子混合分率の影響

最も簡単な粒子径分布である大粒子と小粒子を混合した2成分粒子充填層では大粒子聞

の隙間に小粒子が入り込むために密充填され，均一径粒子層の場合よりも空間率は減少す

る.ファーナス(Furnas) は大粒子と小粒子を混合した2成分粒子充填層の空間率を，混合

分率と各粒子を単独で充填した際の空間率から推定するモデ、ル式を提案した3) このモデ

ルでは①小粒子は大粒子よりも十分小さく大粒子聞の空間を埋め，②大小粒子の粒子密度

内は等しいと仮定し，粒子聞の隙聞を小粒子が埋めるとして式(3a)が得られる.
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同様に，小粒子間に大粒子が混在し

ているモデルを考えると式(3b)が得

られる.
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ここで式中の1>1，1>2 はそれぞれ大粒

子，小粒子だけを単独で充填した際

の空間率の実測値である.これらの

式(3a)，(3b)で算出した2つの空間率

のうち，大きな方の値を用いる.図2

に小粒子の体積基準混合分率 SV2

を横軸に，空間率 E を縦軸にとって

ファーナスのモデル式による計算結

果を示す.小粒子を添加し，大粒子

0.5 r:: 
、、、

<: 1¥  

一、、、、

戸、 0.4
、.....，. k¥¥ 
ω 
0.3 

梼
震
制 0.2

0.1 

o 
O 0.2 0.4 0.6 

小粒子混合分率 SV
2 

町一一ε1=035，
ε2=む35

. . 1: l'喝4，
1:2=04 

一一一<:1=045， 
ι2=045 

".1:1=05， 
1: 2=訂5

0.8 

(輔)
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の体積基準混合分率 SV，が減少すると大粒子の間隙に小粒子が入り込むために空間率が

減少し，最小値を示すが，さらに小粒子を添加すると再び空間率が増加する傾向を示し，

最も密充填できる混合分率が存在する.この最密充填できる混合分率は， (3a)， (3b)式の計

算結果が交わる点なので両式の空間率 E を等しいと置いて次式で計算できる.
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したがって，大小粒子の単成分での空間率 t" t2を実験的に求めれば，この式(4)から最

密充填を与える粒子 lの体積基準混合分率 SV，を算出できる.しかし，これら式(3a)，(3b)中

に大小粒子径の比が入っていないので，大粒子が小粒子よりも十分に大きい場合しか適用

できず，大小粒子の粒径比の影響を検討することはできない.また，小粒子のみを単成分

で充填した場合，すなわち体積基準混合分率SV2がlの場合の空間率t2が増加すると，最密

充填できる混合分率が小粒子混合分率の少ない方向に変化する.

3. 2 多成分粒子層の充填性に及ぼす粒度分布の影響

鈴木らは，大小粒子径比や粒度分布も考慮、できるように粒子径の異なる m成分の粒子を

混合ランダム充填した際の粒子配列状態を図 3に示した m刈n種類の着目粒子と接触粒子の

基本的な接触の組み合わせと考えたモデルを提案した 4，5) このモデルに基づく Windows

上で動作するソフトが公開されておりの，無料でダウンロードできる.充填層全体の空間

率 Eはこれら mりn種類の部分的な空間率に各粒子の混合分率に応じた重みを付けて平均し

た値として表現する.着目粒子 jの周りに粒子 kだけが接触している際の着目粒子周囲の

部分的な空間率を t{J， k)とし，この値は後述する式(7)で幾何学的に算出する.このように

して求めた j粒子近傍の部分的な空間率に，粒子 jの体積基準の混合分率 SV
J
を掛けたも

のの総和として m成分粒子充填層全体の空間率 Eは式(5)で表される 5)

ε=ゃいかk叫(5)
ここで。 Jは粒子形状や充填方法.

充填環境などの影響を表す比例定

数であり，粒子 jのみを単成分充

填した際の空間率の実測値引と後

述の式(7)から求めた空間率 t(j， ~) 

の比として式(6)で求められる 5) 
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図 3m成分粒子混合充壌層空間率推定モデルでの

着目粒子と接触粒子の組み合わせ
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の混合分率と各粒子を単独で充填した際の空間

率 εjから m成分粒子ランダム充填層の空間率

が推定できる.図 3 に示した粒子 j が Nj• A 個の

粒子 kに閉まれた際の部分的な空間率e(1.k)は図

4に示した半径 00の仮想、球内の空間率を用い，

幾何学的に計算する 5) 

z x~ +Nj，J~ +円)
ε(j，k) = 1-~ ・・・・・・・・(7)

V 

式中の V1は図 4中の斜線部 BEOを，直線 BE

を軸に 360
0

回転した欠球の体積，同様に V2は

BAOを， ABを軸に回転した欠球の体積，そし

て Vは半径 00の仮想球の体積で，粒子径比 X
J

図 4 着目粒子と接触粒子の

幾何学的関係

九から算出できる.配位数 N
J・k
は多成分球形粒子ランダム充填層配位数推定モデル式日)

で算出できる.

3. 3 充填性に及ぼす粒子径分布の影響

図5には一般に粉砕産物に適用されるロジン・ラムラー(Rosin-Rammler)分布をした粒子

層の均等数と空間率Eとの関係を示した.実験結果，充填シミュレーション結果，モデルに

よる計算結果のいずれについても均等数が小さい，すなわち粒子径分布の幅が広がるほど

空間率が減少する傾向を示した 8) このように粒子径分布幅が広がるほど密充填される傾

向は，対数正規分布や対数一様分布など他の粒子径分布でも見られた.これは分布幅が広

がるほど最大粒子と最小粒子の粒子径比が大きくなり，大粒子間の隙間に小粒子が入り込

みやすくなるためと考えられる.

このように一般的には粒子径分布

幅が広く，大粒子から小粒子までを

含むほど密充填が可能となるが，特

に微粒子の付着性が大きな粒子の場

合，すなわちローラ一式(2b)の指数n

の値が大きな場合や限界粒子径が大

きな場合には，粒子径分布を広げる

ことによって充填しにくい微粒子の

含有率が増えるために，粒子径分布

幅を広げた場合の方がかえって空間

率が増加することもあるので注意が

必要である 7)
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流動性に及ぼす粒子形状の影響4.充填性，

粒表面が滑らかな粒子と凹凸がある粒子では充填に対する幾何学的な影響だけでなく，

それらが集合した粒子層の流動性にも影響を及ぼす.子表面の摩擦が異なるために，

では充填性や流動性に及ぼす粒子表面の凹凸状態の影響について述べる.

4. 1フラクタル次元による粒子表面凹凸状態の定量化

ここでは粒子商像の輪郭線の粒子形状を定量化する方法は様々な提案がされているが、

粒子表面形状を定量化するために粒子を平板上凹凸状態をフラクタル次元で定量化した。

パソコンに画像デー光学顕微鏡や走査型電子顕微鏡などで拡大撮影して，に分散塗布し，

国 6のように輪郭線画像処理ソフトを使って粒子輪郭線を抽出する.タとして取り込む.

上の任意の点から長さ rの折れ線で輪郭線を折れ線近似したときの直線の本数 N(r)を求め

る.rを変えて同撲な操作を繰り返し rとN(r)との関係を両対数プロットすると図 7のよ

次式よりその傾きうに両者の聞に直線関係が得られれば統計的に自己相似性が成立する.

にーlを掛けたものがその粒子投影像のフラクタル次元 D となる.

N(r) cに r-D

例えば図 6中に示した軽質炭酸カルシ
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r 

両対数プロットすると

ウム粒子投影像の輪郭線について，

と N(けを求め，

両者はほぼ直線関係を示し， この直線

の傾きからフラクタル次元 Dの値を求

間じ方一方，1.134となった.めると

法を使って球形で表面の滑らかなガラ

スビーズ粒子投影像の輪郭線のフラク

タル次元 D を求めると1.004とほぼ l

この値で粒子表面のに近い値を示し，

凹凸状態を定量化できる 9)

r (・)
流動性に及ぼす粒子表面凹凸状

態の影響

4. 2 

図 6ディバイダ一法による粒子輪郭線のフラク

タル次元浪Ij定
微粒子の充填性に構成粒子の表面形

状がどのような影響を及ぼすの
表 1重質炭酸カルシウム試料作製方法と 50弘粒子径
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図8流動性に及ぼす充境粒子表面凹凸の影響図7空間率に及ぼす充填粒子表面凹凸の影響

粒子径分布が同じで粒子形状だけが異なる No.l，......，Sの 5このようにして得られた物質，

すなわち粒充填性に及ぼす粒子形状の影響，種類の重質炭酸カルシウム試料を用いて 10)

子輪郭線の田凸状態を定量化したフラクタル次元 D とその粉体を充填した際の空間率 E と

粒子輪郭線のフラクタル次元 D が図 7から分かるように，その結果，の関係を検討した.

その粒子を 4.9k Paの圧縮応力つまり粒子表面の凹凸が激しくなるほど，増加するほど，

でピストン圧縮充填した際の空間率 Eは増加し，充填しにくくなるという結果が得られた.

その原因を探るために図 8に粒子輪郭線のフラクタル次元 Dとその粒子を充填した粉体

ここで縦軸の流動性指数 F;は粉体層が自重で崩層の流動性指数 F;[m]との関係を示した.

壊せずに自立できる最大高さを表し， その値が大きいほど流動性が悪いことを意味する.

応力平流動性指数 F;は粉体層の努断試験結果から求められる粉体崩壊曲線 PYLに接し，

面の原点を通るモール(Mohr)の応力円の最大主応力である単純圧縮破壊強度 σf[Pa]と充填

gは重力加速度[m's.2]ここで ρp[kg'm'O]は粒子密度，11) 
1・E から式(9)で算出される率

(9) 

庁
Fi=一一U'f
(1-ε)ρpg 

である.

図 8の結果から粒子投影像のフラクタル次元 Dが大きいほど，すなわち表面がザラザラ

した粒子ほど流動性指数 F;は大きな値となり，流動性が悪くなる傾向があることが明らか

これは粒子表面の平滑性が粒子間摩擦に大きな影響を与え，粒子問摩擦が大

そのために充填性も低下したと考えきい凹凸の激しい粒子は流動性が悪いことを意味し，
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となった 10)

られる.



これらの結果より，表面の滑らかな粒子の流動性が良く，密充填できることが実験的に

明らかとなった. したがって充填性の良い粒子を作製する際には，滑らかな表面の粒子を

得られるような方法を用いる必要があることが分かる.

この他，粒子表面の化学的性質や充填方法，湿度や温度などの充填環境も充填性，流動

性に大きな影響を与えるが，ここでは紙面の関係で省略した.

5. おわりに

粉粒体状の農薬粒子などを容器などに充填する際には，構成粒子の物性すなわち粒子径

や粒子径分布，粒子形状，特に粒子表面の凹凸状態が大きく影響する.ここでは構成粒子

の物性が粒子充填特性や流動性にどのような影響を与えるのか 12)を実験結果，幾何学モデ

ル，シミュレーション結果に基づいて解説した.これらの結果が，実際に粉粒体状の農薬

やキャリアを取り扱う操作において，充填性や流動性を改善するのに構成粒子の粒子径分

布，粒子形状などをどのようにコントロールするのかを検討する際の参考になれば幸いで

ある.
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