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Anultrasonicapparatushavingthedispersionandemulsificationeffectwasdevelopedforthecon‐

tinuospreparationoffinedroplets・Thisapparatusconsistsofinnerandoutercylindersonthetipof

ultrasonicoscillator，intowhichcontinuousanddispersedphaseswerecontinuouslysupplie。forthe

preparationofdroplets・Polyvinylalcoholaqueoussolutionasthecontinuousphaseandtolueneasthe

dispersedphasewereusedtoexaminetheeffectofoperatingconditionsonthesizeofdroplets・

Fromthisexperiment，ｆｏｒexample，４００ｃｃ/ｍｉｎｏｆ３､５ノamtoluenedropletscouldbeprepared

undertheconditionsofpolyvinylalcoholconcentration＝０．５Ｗt％，dispersionvolumefraction＝０.l

andultrasonicoutput＝６０Ｗ．

緒言

懸濁重合で微粒子を製造する場合，液滴調製は，得

られる最終粒子径に対して支配的な因子となる。従来，

50ﾉｕｍ以下の微細な液滴の調製法としては，高せん断

力を有するホモジナイザー等の機械的撹拝装置により，

あらかじめ液滴を調製し，それを反応器内に移し，重

合を行なってきた')'2)。しかしこの方法は，回分操作

における長時間高速運転を必要とするため，一度に調

製される液滴の量が少なく，調製に長時間を要するな

ど，スケールアップを妨げる因子の一つとなっている。

微小液滴を多量に調製する方法として，超音波の利

用が考えられる3)’4)。超音波は，洗浄，溶接，加工，

反応促進，集塵，分散乳化，抽出5)，工業計測等様々
な分野で応用されている。超音波作用の一つである，

液体中でのキャビテーション効果，界面撹乱効果によ

る分散乳化作用を応用すれば，連続相中に分散相を効

率よく分散乳化させ，微小液滴を連続的に調製するこ

とができ，上述の問題を解決するために有効と考えら

れる。
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そこで本研究では，超音波発生機を利用して液滴を

連続的に調製する装置開発の基礎研究として，様々な

超音波操作条件で液滴を生成し，液滴径に及ぼす操作

条件の影響を検討した。

1．実験

１．１試薬

トルエンは市販特級試薬をそのまま使用し，ポリビ

ニルアルコール水溶液（PVA水溶液）は，蒸留水に

市販ＰＶＡ（重合度：500）を所定量加え，各濃度に

調製し使用した。

１．２実験装置

実験装置の概要をFigs､1(A)，１(B)に示す。実験

に用いた系は，分散相をトルエン④，連続相をＰＶＡ

水溶液⑤で，それぞれタンク内に貯えられている。流

量調整は，ニードルバルブ⑥，及びフローメーター⑧

により行った。超音波発生装置⑨の最大出力は200Ｗ

で，この先端に20kHzの電歪型，超音波振動子⑩が装

着されている。

超音波振動子先端の詳細をFig.１(B)に示す。液滴

生成装置は，超音波振動子の先端に取り付けられた，
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振幅拡大のための接続ホーン⑩と，その回りの内部円

筒⑫および外部円筒⑭から構成されている。液滴調製

は，激しい直進流を伴うため30cmの長さを有している。

１．３実験操作

・タンク内に貯えられたトルエン④，ＰＶＡ水溶液⑤

はＮ２ガス圧①，②によりそれぞれニードルバルブ⑥，

及びフローメーター⑧に送られ，流量を調節された上

で，トルエンは内部円筒⑫，ＰＶＡ水溶液は外部円筒

⑭に供給される。内部円筒に送られたトルエンは，超

音波振動により発生したキャビテーション効果及び界

面撹乱効果によりホーン先端で瞬時に液滴が生成し

PVA水溶液中に分散される。生成した液滴は流れと

ともに下方に進み連続的に調整される。（Fig.２参照）

得られた液滴の粒径分布は，少量の採取液を５

wt％ＰＶＡ水溶液を張ったプレパラート上に落とし，

光学顕微鏡によって写真撮影を行い，各サンプルにつ

き約300個の粒子径をデジタイザーにより読み取り，

測定した。

１Ｎ２
２Watcrhead

３Ｂｕｆｆｃｒｔａｎｋ

４DispersedPhase
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lOHorn
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⑩

２．条件

本実験で検討した操作条件をＴａｂｌｅｌに示す。超音

波振動子先端の接続ホーンと分散相が供給される内部

円筒との隙間をクリアランスとし，接続ホーン先端と

内部円筒の先端が平行である位置を０mmとし，内部円

筒がつきでた長さを振動子位置とした。

基準の実験条件は，流速100cc/min，ＰＶＡ濃度

0.5wt％，分散相分率0.1,超音波出力60Ｗ，クリア

ランス0.5mm，振動子位置０ｍとした。流量を100～

500CC/min，ＰＶＡ濃度を0.1～4.0Wt％，分散相分率を

0.05～０．４，超音波出力を40～１００Ｗ，クリアランス

0.25,0.5,1.25ｍ，振動子位置を０，２，５mmと変

化させ実験を行い，操作条件の液滴径に及ぼす影響に

ついて検討した。

３．結果及び考察

３．１流速の液滴径に及ぼす影響

Fig.３に流速の液滴径に及ぼす影響を示す。流速が

増加するに従って，わずかに液滴の平均径が大きくな

り，分布も広がっている。５００ＣＣ/mｉｎまで流速を高め

ると，かなりの分布の広がりが認められた。これは，

①

②

Fig.１(A）Experimentalapparatus
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３．２ＰＶＡ濃度の液滴径に及ぼす影響

Fig.４にＰＶＡ濃度の液滴径に及ぼす影響を示す。

ＰＶＡ濃度が高くなるに従って，液滴の平均径は小さ

くなり，分布もシャープになっている。これは，

ＰＶＡ濃度が高い程，一度分散した液滴同士の合一が

少ないためと考えられる。液の粘度が高いほどキャビ

テーション効果は低下すると報告されているが6)，本
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流速が速くなるに従って，ホーン先端との接触時間が

短くなり，超音波振動による均一な分散を受けにくい

ためと考えられる。

しかし，ＰＶＡ濃度0.5Wt％，超音波出力60Ｗ，分

散相分率0.1の条件で400cc/mｉｎまでの流速ではシ

ャープな分布をもつ液滴を調製することが可能である。
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実験では，高ＰＶＡ濃度がもたらす粘度上昇は，キャ

ビテーション低下よりも，液滴合一防止作用の方が，

より支配的であったため，上記の結果を得たと考えら

れる。

率になる程，液滴同士の合一が起こりやすくなるため

であり，また，同一出力で発生するキャビテーション

によって効率よく分散させる分散相分率の限界がある

ためだと考えられる。

今回使用した分散相であるトルエンの粘性は

0.522cｐ（at30℃）とＰＶＡ水溶液に比べかなり低く

高分散相分率による粘度上昇はないにもかかわらず上

記の結果を得ており，分散相に高粘度のものを使用す

３．３超音波出力の液滴径に及ぼす影響

Fig.５に超音波出力の液滴径に及ぼす影響を示す。

超音波出力が増加するに従って液滴の平均径は小さく

なり80Ｗ以上でほぼ一定となり分布もシャープにな

っている。液滴の分散は超音波照射によって発生する

キャビテーション効果及び界面撹乱効果のために起こ

ると考えられている3)。

このキャビテーションはある強度以上の超音波出力

で発生し始め，出力の増加と共に激しくなり，ある強

度以上では一定になると考えられる。ホーン先端形状

等，装置条件によって異なるが，本装置では30Ｗ以

上でキャビテーションが発生し始め（闇値)，８０Ｗ以

上で一定し，液滴の合一と分散の動的平衡に達するた

め，この様な結果になったと考えられる。

また，閑値付近のキャビテーションほど不安定であ

るため，超音波出力が低いほど液滴径分布のばらつき

が大きくなっており，８０Ｗ付近で液滴を調製するこ

とが望ましい。
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３．４分散相分率の液滴径に及ぼす影響

Fig.６に分散相分率の液滴径に及ぼす影響を示す。
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Ｆｉｇ．７Effectofclearanceonaveragesizeofdroplets

の結論を得た。

１）500cc/mｉｎまでの流速による液滴径変化はあま

りないが，流速が速くなるとホーン先端との接触時間

低下のため滴径分布に広がりがみられた。

２）連続相であるＰＶＡ水溶液の濃度が高くなるに

したがって，液滴の平均径及び分布がシャープになっ

た。これは，機械的撹拝装置による液滴調製と同様の

結果を示した。

３）超音波出力の増加にともない液滴の平均径は小

さくなり分布もシャープになるが，８０Ｗ以上ではキ

ャビテーション効果の極大にともない安定化する。

４）高分散相分率では液滴同士の合一の増加するた

め液滴分布に広がりがみられた。

５）装置条件であるクリアランス，振動子位置の変

化は液滴径に影響を及ぼさないことがわかった。

結言

本研究で考案した，超音波照射型液滴調製装置を用

いて，種々の操作条件により液滴を生成した結果以下
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３．５クリアランスの液滴径に及ぼす影響

Fig.７はクリアランスの液滴径に及ぼす影響を示す。

クリアランス変化による液滴の平均径及び分布はほぼ

一定であり，本実験装置におけるクリアランスは液滴

径に影響を及ぼさないことが分かる。

３．０振動子位置の液滴径に及ぼす影響

Fig.８に振動子位置の液滴径に及ぼす影響を示す。

横軸は振動子位置で，接続ホーン先端より内部円筒が

突き出た長さを０，２，５mmと変化させて実験を行っ

た。

振動子位置による液滴の平均径及び分布はほぼ一定

であり，本実験装置における振動子位置は液滴径に影

響を及ぼさないことが分かる。
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Nomenclature

U；Ｆｌｏｗｒａｔｅ ［cc/min］

｡；Dispersionvolumefraction ［一］

Ｐ；Ultrasonicoutput ［ｗ］

Ｃ；Clearance ［mm］

Ｌ；Distansefromhorntip ［mm］

dp32；Sauteraveragedropletsize い､］

ＰＶＡ；Polyvinylalcoholconcentrationi、water

phase [wt％］


