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多くの粉体プロセスでは、一般に少量の液体を含む粉体を取り扱うことが多い。

ここで、粉体プロセスでは粒子は運動していることから、粒子間の液架橋は圧縮・

伸長・破断を繰り返している。すなわち、「動的な液架橋」に起因する粒子間付着

が問題となる。従って、従来の理論・モデルでは取り扱うことができない動的な液

架橋による粒子間付着現象の解明が強く望まれている。そこで本研究では、直接数

値シミュレーションを用いて、動的な液架橋による粒子間付着現象を解析した。は

じめに、球形粒子表面における液滴の濡れ挙動、静的液架橋力、液架橋の伸長・破

断挙動とそれに伴う粒子落下運動について、それぞれシミュレーション結果と実験

値もしくは理論値を比較した結果、両者は良好に一致しており、構築したシミュレ

ーションモデルの妥当性を確認した。次に、構築したシミュレーションモデルを用

いて、動的な液架橋による 2粒子間付着現象の解析を行った。具体的には、流動層

造粒の素過程を単純化した系として、粒子表面に付着した液滴を介して 2粒子が衝

突・付着する現象を解析した。得られた結果から、粒子同士の付着が生じる最大の

衝突速度を明らかにした。 

 

1.はじめに 

湿式造粒・コーティング・乾燥などの多くの粉体プロセスでは、一般に少量の液

体を含む粉体を取り扱うことが多い。この場合、粒子間に形成される液架橋が粉体

の運動挙動を大きく変え、処理後の粉体の品質に強く影響を及ぼす。従って、液架

橋による粒子間付着現象の理解は重要である。液架橋に起因する粒子間相互作用力

に関する研究は古くから行われているが、これまでに提案されてきた理論・モデル

は液架橋の形状が変形しない静的な液架橋を対象としたものがほとんどである。し

かしながら、実際の粉体プロセスでは粒子は運動しており、粒子間液架橋は圧縮・

伸長・破断を繰り返している。すなわち、動的な液架橋に起因する粒子間付着が問

題となる。しかしながら、動的な液架橋による粒子間付着現象は非常に複雑であ

り、実験的に解析することは極めて難しい。そこで本研究では、数値シミュレーシ

ョンを用いた動的な液架橋による粒子間付着現象のモデリングと解析を行った。は

じめに、シミュレーションモデルを構築し、その妥当性を検証した。次に、構築し 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

       
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

たシミュレーションモデルを用いて、流動層造粒における粒子付着現象の素過程を

単純化した2粒子間付着現象を解析した。 

2.計算手法 

動的な液架橋による粒子間付着現象を計算するためには、固体・液体・気体を含

む 3相流れを解く必要がある。本研究では、数値流体力学(CFD)を用いて気液 2相

流れを解き、運動方程式を用いて粒子運動を求めた。気液 2相流れにおける基礎方

程式として、以下に示す連続の式、Navier-Stokes 式および液相カラー関数の移流

方程式を用いた： 
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ここで、u、t、ρf、p、μf、fsf、fp、gは流体速度、時間、流体密度、圧力、流体粘度、

表面張力、粒子－流体間相互作用力および重力加速度をそれぞれ表す。また、液相

カラー関数は流体相の種類を区別するための変数であり、= 0 では気相、= 1

では液相が計算格子を占めていることを示す。気液界面の変形挙動はEq. (3)を解く

ことにより求められる。Eq. (3) の数値計算手法として、CIP (Constrained Interpolation 

Profile) 法 1)を用いた。表面張力 fsfはCSF (Continuous Surface Force) モデル 2)、粒子

－流体間相互作用力は埋め込み境界法 3)を用いて算出した。次に、粒子の運動挙動

は以下の運動方程式を数値積分することにより求めた： 

gFFFu ppcdpp )( MtM     (4) 

ここで、Mp、up、Fd、Fc、Fpは粒子質量、粒子速度、流体抗力、液架橋に起因する

毛管力および毛管負圧を示す。流体抗力Fdは粒子－流体間相互作用力 fpを粒子体積

で積分することにより求め、毛管力FcはCCF (Continuous Capillary Force) モデル 4)
 

を用いて算出した。また、毛管負圧Fpは固液気 3相境界の周長および液相と気相の

圧力差から求めた。 

3. シミュレーションモデルの妥当性の検証 

3.1 粒子表面での液滴の濡れ挙動 

粒子表面における液体の濡れ性は、粒子間液架橋の形状を決定する重要な因子で

ある。そこで、シミュレーションにおいて液体が濡れ性に応じた挙動を示すのかを

確認するため、異なる接触角における粒子表面での液滴の濡れ挙動を計算した。具

体的には、直径が 15.6 µmの液滴を直径 50 µmの球形粒子に接触した状態となるよ

うに配置し（Fig. 1 (a)）、粒子と液滴間の接触角 θsetを 30ºから 120ºの範囲で変化さ

せて液滴の濡れ挙動を計算した。Fig. 1に、設定値 θsetが 30ºおよび 120ºにおける、

液滴静止後のスナップショットを示す。θset = 30ºでは液滴は初期状態から大きく濡 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) Initial condition 

(c) θset = 120º (b) θset = 30º 

Droplet behavior on curved 

surface. 

Fig. 1.  
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Fig. 2. Relationship between θset and θcal. 
 

れ広がる挙動を示したが、 θset = 120ºでは液滴は濡れ広がらなかった。Fig. 2に、

シミュレーションより得られた液滴形状から求めた接触角θcalと設定値θsetの比較結

果を示す。いずれの条件においても θcalは θsetと良好に一致した。従って、本シミュ

レーションモデルで任意の濡れ性を持つ粒子表面における液滴の挙動を正確に計

算できることを確認した。 

3.2 静的液架橋力の妥当性検証 

 粒子間の静的液架橋力が本シミュレーションにおいて適切に計算できるのかを

検証した。具体的には、Fig. 3 に示すように、固定された 2 つの粒子間の静的液架

橋力を計算し、既往の推算式との比較を行った。粒子径 4 mm、液架橋体積 0.16 

mm
3、接触角30ºとし、粒子間距離のみを変化させた。既往の推算式としてRabinovich

の式 5)およびMikamiの式 6)を用いた。Fig. 4に、本シミュレーションおよび既往の

推算式から求めた無次元液架橋力と無次元粒子間距離の関係を示す。図より、本シ

ミュレーションから求めた液架橋力は推算値と比較的良く一致した。以上より、本

シミュレーションモデルで粒子間の静的液架橋力を正確に計算できることを確認

した。 

 

Static liquid bridge between 

particles. 

Fig. 3.  
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Fig. 4. Static liquid bridge force. 
 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.3 動的液架橋挙動の妥当性検証 

動的な液架橋力を介した粒子運動が本シミュレーションにおいて適切に計算で

きるのかを検証した。具体的には、Fig. 5 (a) に示すように、垂直方向に配置した 2

つの球形粒子間に液架橋を形成し、上部粒子を固定した状態で下部粒子を重力落下

させ、液架橋の伸長・破断とそれに伴う粒子の落下挙動を計算した。これを、高速

度ビデオカメラを用いて観察した粒子および液架橋の運動挙動と比較した。粒子に

は直径 6.35 mmのステンレスボール、液には粘度 0.818 mPa·sのシリコンオイルを

用いた。Fig. 5 に、実験およびシミュレーションにおける液架橋および粒子の落下

挙動を示す。実験では、下部粒子の落下に伴って液架橋が伸長し、最終的に破断し

たが、本シミュレーション結果においても同様の液架橋挙動および粒子落下挙動を

示した。Fig. 6 に、実験および本シミュレーションより求めた粒子間距離の経時変

化を示す。また、液架橋の破断点も併せて示す。図より、実験結果とシミュレーシ

ョン結果は良好に一致した。以上より、構築したシミュレーションモデルの妥当性

が確認された。 
 

(a) t = 0 ms 

Exp. Cal. 

 

 

(b) t = 15 ms 
 

 

(c) t = 26 ms 
 

Fig. 5. Rupture behavior of liquid bridge. 
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Fig. 6.  
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4. 二粒子間付着現象の解析 

動的な液架橋による 2粒子間付着現象の解析を行った。具体的には、流動層造粒

における粒子成長素過程を単純化した系として、粒子表面上に付着した液滴を介し

て 2粒子が衝突・付着する現象を解析した。Fig. 7 (a) に示すように、左右の粒子に

液滴を付着させ、法線方向に衝突させた。粒子物性には直径 50 µmのラクトース、 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

液体物性には水を用いた。本検討では、粒子の衝突速度 vの影響を解析した。 

 Fig. 7に、衝突速度 vが 1.0 m/sおよび 5.0 m/sにおけるシミュレーション結果を示

す。衝突速度 1.0 m/sの場合、最終的に粒子同士は付着したが、衝突速度 5.0 m/sの

場合、粒子同士の反発後、液架橋が破断して 2粒子は分離した。 

 

 

(a) Initial condition 
 

 

(b) t = 15 µs 
 

 

(c) t = 40 µs 
 

 

(a) Initial condition 
 

 

(b) t = 10 µs 
 

 

(c) t = 15 µs 
 

Fig. 5. Rupture behavior of liquid bridge. 

 

ここで、以下の式で定義した反発係数 ewetを求めた： 

)()( init2,init1,rup2,rup1,wet vvvv e    (5) 

ここで、v1,init、v2,init は各粒子の初速度、v1,rup、v2,rup は液架橋破断時の速度を示す。

Fig. 8に、反発係数 ewetと衝突速度 vの関係を示す。図より、衝突速度が低い領域で

は ewet = 0であり 2粒子は付着したが、ある衝突速度を超えると ewet > 0となり    2

粒子は分離した。さらに、衝突速度の増加に伴って反発係数 ewetは増加した。この

シミュレーション結果より、粒子同士の付着が生じる最大の衝突速度 vcを求めたと

ころ 2.9 m/sとなった。この結果を、Ennisら 7)が提案した既往のモデル式から求め

られる vcと比較した。Ennisらのモデルより、vcは以下の式から求められる： 

))ln(11)(23( ap

2

c hheMav    (6) 

ここで、μ、a、e、h、haはそれぞれ液粘度、粒子半径、反発係数、液膜厚さおよび

粒子表面粗さを示す。Ennis らのモデルでは、粒子が液膜で完全に覆われており、

粒子間距離が液膜の厚さ以上になると液架橋が破断するという実際の現象とは大

きく異なる仮定の元、Eq. (6)を導出している。すなわち、液架橋の変形は全く考慮

されていない。このEq. (6) から求めた vcは 0.16 m/sであり、本シミュレーション

より求めた値（2.9 m/s）を大きく下回った。本検討でシミュレートした現象と同一

の現象を実験的に再現することは極めて困難であり、真値との比較が行えないため

どちらの結果が妥当であるかについては言及できない。しかしながら、液架橋の 
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変形を考慮していない Ennis らのモデルから求めた vcと液架橋の変形を考慮した本シ

ミュレーション結果から求めた vcとの間には大きな差が生じることを明らかにした。 
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Fig. 8. Relationship between ewet and v. 
 

5. まとめと今後の展望 

 本研究では、数値シミュレーションを用いた動的な液架橋による粒子間付着現象の

モデリングおよび解析を行った。構築したシミュレーションモデルを用いて、2 粒子

間に形成された液架橋の破断挙動およびそれに伴う粒子の運動挙動を計算した結

果、実験結果と良好に一致したことから、本シミュレーションモデルの妥当性が確認

された。次に、流動層造粒を単純化した粒子間付着現象をシミュレーションにより解

析し、粒子同士の付着が生じる最大の衝突速度を求めることができた。この結果を既

存のモデルから求められる値と比較した結果、本シミュレーションにより求めた値と

は大きく異なった。このことから、液架橋の変形を考慮していない既往のモデルと液

架橋の変形を考慮した本シミュレーションモデルとでは結果が大きく異なることを

明らかにした。 

 今後は、構築したシミュレーションモデルを用いて、種々の粒子・液滴の物性およ

び造粒工程の操作因子と粒子付着が生じる最大衝突速度の関係を解析し、動的液架橋

を介した粒子間付着現象の一般化に向けて取り組んでいきたい。 

 

最後に、本研究助成に対しまして、粉体工学情報センターの関係各位に心より感謝

申し上げます。 
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