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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　晶析の対象となる原料および当該原料を含む母液を育晶器に供給し、当該育晶器内にお
いて当該原料の種晶を成長させる分級層型晶析装置において、
　前記育晶器の底部の付近に前記母液の過飽和の状態である過飽和母液を供給し、
　前記育晶器の底部からの高さ方向における供給位置を設定して前記原料を供給すること
により、前記種晶の凝集速度および前記種晶の個数を制御する、結晶の凝集制御方法。
【請求項２】
　請求項１に記載の結晶の凝集制御方法であって、
　前記育晶器の下側領域に、前記母液のスラリー層を生成し、
　前記育晶器の上側領域に、前記母液の液相を生成し、
　前記底部から、前記スラリー層の高さ方向における所定位置までの間の位置において前
記原料を供給することにより、種晶の凝集を促進する結晶の凝集制御方法。
【請求項３】
　請求項１に記載の結晶の凝集制御方法であって、
　前記育晶器の下側領域に、前記母液のスラリー層を生成し、
　前記育晶器の上側領域に、前記母液の液相を生成し、
　前記スラリー層の高さ方向における所定位置から前記液相との境界付近までの間の位置
において前記原料を供給することにより、種晶の凝集を抑制する結晶の凝集制御方法。
【請求項４】
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　請求項１から３のいずれか１項に記載の結晶の凝集制御方法であって、
　前記育晶器は逆円錐型である、結晶の凝集制御方法。
【請求項５】
　請求項１から４のいずれか１項に記載の結晶の凝集制御方法であって、
　前記結晶は食塩である、結晶の凝集制御方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、食塩等の結晶の凝集を制御する技術に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　食塩等の工業晶析で得られる製品中には、結晶同士が付着したと思われる結晶が多く見
られ、このような凝集現象による結晶成長速度、核化速度の変化等は、晶析装置内での現
象を複雑にしている。
【０００３】
　非特許文献１では、蒸発式逆円錐型晶析装置において、原料の育晶器における供給位置
（高さ）を変動させることにより、粒径分布が変動することを開示している。
【先行技術文献】
【非特許文献】
【０００４】
【非特許文献１】正岡ら，化学工学会第４３回秋季大会講演要旨集，ｐ．３０６，Ｈ２１
６（２０１１）
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　結晶の成長は、主として、個々の結晶自体が成長して大きくなるプロセスと、個々の結
晶が凝集して大きな結晶になるプロセスの二通りのプロセスを含む。一般的に、成長の速
度が大きくなることにより結晶の生産性は向上するが、個々の結晶の形状がいびつになっ
たり、個々の結晶が壊れやすくなる傾向が生じるため、結晶品質に問題が生じやすい。一
方、成長の速度が小さくなることにより個々の結晶の形状が安定し、個々の結晶は壊れに
くくなるため結晶品質に問題は生じにくくなるが、結晶の生産性は低下する。
【０００６】
　したがって、成長の速度は、生産対象となる結晶の個別事情（品質、生産コストなど）
に応じて制御されることが望ましいが、上述した文献では、そのような制御技術は何ら提
案されていない。非特許文献１は、原料の供給位置（高さ）を変化させることにより、粒
径分布が変化することを示しているが、その原因について解明していない。
【０００７】
　本発明は、結晶の個別事情に対応可能であり、工業的に有用な結晶の凝集速度を制御す
る技術を提供する。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明の結晶の凝集制御方法は、晶析の対象となる原料および当該原料を含む母液を育
晶器に供給し、当該育晶器内において当該原料の種晶を成長させる分級層型晶析装置にお
いて、前記育晶器の底部の付近に前記母液の過飽和の状態である過飽和母液を供給し、前
記育晶器の底部からの高さ方向における供給位置を設定して未飽和の状態である前記原料
を供給することにより、前記種晶の凝集速度を制御する。
【０００９】
　本発明の結晶の凝集制御方法の一態様として、例えば、前記育晶器の下側領域に、前記
母液のスラリー層を生成し、前記育晶器の上側領域に、前記母液の液相を生成し、前記底
部から、前記スラリー層の高さ方向における所定位置までの間の位置において前記原料を
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供給することにより、種晶の凝集を促進する。
【００１０】
　本発明の結晶の凝集制御方法の一態様として、例えば、前記育晶器の下側領域に、前記
母液のスラリー層を生成し、前記育晶器の上側領域に、前記母液の液相を生成し、前記ス
ラリー層の高さ方向における所定位置から前記液相との境界付近までの間の位置において
前記原料を供給することにより、種晶の凝集を抑制する。
【００１１】
　本発明の結晶の凝集制御方法の一態様として、例えば、前記育晶器は逆円錐型である。
【００１２】
　本発明の結晶の凝集制御方法の一態様として、例えば、前記結晶は食塩である。
【発明の効果】
【００１３】
　本発明によれば、生産対象となる結晶の個別事情に応じて凝集速度を制御することが可
能となる。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】本発明に係る結晶の凝集制御方法を実施する分級層型晶析装置の一実施形態を示
すシステム構成図
【図２】図１の分級層型晶析装置における育晶器の拡大図
【図３】育晶器における原料の供給位置と種晶の個数との関係を示すグラフ
【図４】分級層型晶析装置の稼働前後における種晶の個数の変化を示すグラフ
【図５】分級層型晶析装置の稼働前における種晶の写真
【図６】分級層型晶析装置の稼働後における種晶の写真
【発明を実施するための形態】
【００１５】
　図１は、本発明に係る結晶の凝集制御方法を実施する分級層型晶析装置の一実施形態を
示す。本実施形態の分級層型晶析装置（晶析装置）１００は、例えば原料としての塩化ナ
トリウム（食塩）の晶析に用いられる装置であり、主要な構成要素として、蒸発器１と、
育晶器３と、熱交換器６とを備える。さらに分級層型晶析装置１００は、結晶収集器４と
、熱媒体源７と、凝縮器１１と、ドレンタンク１２と、原料タンク１４とを備える。さら
に分級層型晶析装置１００は、循環ポンプ５と、加熱ポンプ１０と、真空ポンプ１３と、
供給ポンプ１５とを備える。
【００１６】
　本実施形態においては、晶析の対象となる塩化ナトリウムを含み、分級層型晶析装置１
００内を循環する母液の元となる原料（原料液）は、原料タンク１４から供給される。育
晶器３内の原料を含む母液は、熱交換器６、蒸発器１に順次供給された後、再び育晶器３
に戻り、以降、熱交換器６、蒸発器１、育晶器３内を循環する。
【００１７】
　原料タンク１４は、塩化ナトリウム水溶液等の原料を蓄積する一般的なタンクにより構
成され、原料の出口には供給ポンプ１５が接続されている。供給ポンプ１５の作用により
、原料タンク１４の原料は、原料供給管２１を通って育晶器３に供給される。
【００１８】
　育晶器３は原料の種晶（結晶）を成長させる逆円錐型の育晶器であり、底部３ａから上
部３ｂ（図２参照）に向かって径が増大している。本実施形態の分級層型晶析装置１００
は逆円錐型晶析装置ともいえるが、育晶器３の具体的な構成は特に限定はされず、他の型
の育晶器を用いても本発明は実施可能である。ただし、逆円錐型の分級層型晶析装置は、
結晶の分級性において優れている。
【００１９】
　熱交換器６は、中心通路と周辺通路を有する二重構造を有し、循環ポンプ５を介して育
晶器３に接続されている。育晶器３から循環ポンプ５の作用により供給される母液が熱交
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換器６の中心通路を通過する。また、当該中心通路の周りには周辺通路が形成され、熱媒
体源７から供給される熱媒体が当該周辺通路を流れる。熱媒体は、加熱タンク７ａ、ヒー
ター７ｂ、攪拌器７ｃを含む熱媒体源７から供給され、安定した温度が保たれた熱媒体が
供給される。そして、中心通路を通過する母液と周縁通路を通過する熱媒体の間で熱交換
が行われ、母液が加熱される。
【００２０】
　熱交換器６と接続される蒸発器１は、凝縮器１１、真空ポンプ１３に連通している。凝
縮器１１と真空ポンプ１３の作用により、蒸発器１の内部は減圧されるため、熱交換器６
から供給された母液の溶媒の一部が蒸発蒸気となり、蒸発器１内の母液が過飽和状態（塩
化ナトリウムの過飽和状態）になる。なお、蒸発蒸気は凝縮器１１により凝集され、ドレ
ンタンク１２に収容される。
【００２１】
　蒸発器１内で過飽和の状態となった母液（以下、「過飽和母液」という）は、移送管２
２を通じて育晶器３の底部３ａの付近に再び供給される。逆円錐の頂点に相当する底部３
ａの付近に供給された母液は上昇して、逆円錐の底面に相当する上部３ｂに向かうが、底
部３ａは上部３ｂに比べて径が小さいため、底部３ａにおける母液の上昇速度は高く、上
側（上部３ｂ側）へ向かうほど上昇速度は低下する。このため、母液中の塩化ナトリウム
の種晶が底部３ａの付近に浮遊することになり、当該種晶を捕集することが可能となる。
本実施形態では、所定量の塩化ナトリウムの種晶が浮遊し、蓄積した段階でバルブを開く
ことにより、結晶収集器４内に当該種晶としての結晶を捕集することができる。
【００２２】
　母液は熱交換器６、蒸発器１、育晶器３内を循環するが、蒸発器１で生じた過飽和母液
が蒸発器１から育晶器３内に導入されると、育晶器３内に存在する結晶が成長し、また、
結晶同士が凝集する。
【００２３】
　図２は、育晶器３付近の拡大図である。育晶器３の上部３ｂの平面には蒸発器１に接続
した移送管２２と、原料タンク１４（および供給ポンプ１５）に接続した原料供給管２１
とが設けられ、これらの管は育晶器３の内部に連通している。過飽和母液は、蒸発器１か
ら矢印Ａに沿って移送管２２内を下降して、育晶器３に導かれる。原料タンク１４からの
原料は、矢印Ｂに沿って原料供給管２１を通って育晶器３に導かれる。
【００２４】
　また、原料供給管２１は矢印Ｃに示すように、育晶器３内への突出長さＬ、言い換える
と育晶器３の底部３ａからの高さ（原料の供給高さ）Ｈを変更可能になっている。詳しく
は、原料の供給高さＨは、育晶器３の底部３ａから原料供給管２１の先端の原料供給口２
１ａまでの距離に相当する。移動機構は、作業者が手で原料供給管２１を育晶器３に対し
て動かす構成でもよいし、送りモータ等の移動装置であってもよい。原料供給管２１の育
晶器３への取り付け位置も、本発明の実施に支障がない限り特に限定はされない。
【００２５】
　育晶器３の側面、特に上部側面には、熱交換器６（および循環ポンプ５）に接続した母
液導出管２３が設けられ、育晶器３の内部に連通している。上述したように、母液中の種
晶（塩化ナトリウムの結晶）は底部３ａの付近に浮遊し、母液の大部分は育晶器３の上部
３ｂに向かって上昇する。上昇した母液は、上部側面に設けられた母液導出管２３を通じ
て熱交換器６に送られる。
【００２６】
　本実施形態では、移送管２２は、上下方向に配置された過飽和母液の生成部としての蒸
発器１と育晶器３とを連通するように垂直方向に延びているが、移送管２２の設置方向は
、任意であり、水平方向、斜め方向等にも設けることが可能である。また、移送管２２の
構造も母液を移送する空間とそれを保持する外壁を有するパイプ構造のものであれば基本
的に任意であり、例えば、長手軸に対して鉛直面による断面が円、楕円、多角形等、長手
方向が直線状、曲線状、らせん状等のもの、またはそれらの組み合わせ等が挙げられる。
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また、移送管２２は、その経路の途上にループ（循環路）を有していてもよい。このルー
プは、複数設けることができる。
【００２７】
　また、本発明を実施する晶析装置は、蒸発式、冷却式、反応式、あるいはこれらの組み
合わせもの等、様々な種類ものが利用可能である。本実施形態の様な蒸発式の晶析装置の
場合、過飽和母液の生成部として少なくとも蒸発器１を含む。冷却式の晶析装置の場合、
過飽和母液の生成部として少なくとも母液を冷却する熱交換器を含む。反応式の晶析装置
の場合、過飽和母液の生成部として少なくとも反応器を含む。
【００２８】
　本実施形態の様な蒸発式の晶析装置の場合、母液は高温度に維持されるが、その維持手
段として、熱交換器６が利用される。熱交換器６に用いられる熱媒として、廃熱を利用す
ることができる。
【００２９】
　また、晶析装置の運転初期の母液は、蒸発式および冷却式の場合、飽和濃度に近い高濃
度溶液であることが効率的であるが、具体的な構成について特に限定はされない。
【００３０】
　また、一般的に種晶は、系（母液）に晶析装置の運転開始時に添加することが、製品の
効率的な回収の観点からは好ましいが、種晶を運転開始時に添加することは必須ではない
。種晶は、運転開始時のみでなく、適切なタイミングで補充することができる。回収され
た結晶は、そのまま出荷しても適宜、更にサイズを分級してもよい。
【００３１】
　本実施形態では、対象の結晶として食塩（塩化ナトリウム）を挙げたが、本発明が適用
される結晶は、特に限定されず、凝集現象が生じる全ての結晶の生産に有効である。結晶
の例としては、上記食塩以外に、カリミョウバン等の複塩（出典：鎌田豊広ほか、化学工
学会年会研究発表講演要旨集、５９ｔｈ、Ｐｔ１、ｐ２３０）、カルボキシメチルシステ
イン（出典：豊倉賢　著、晶析工学の進歩、ｐｐ．２４８－２５３）、クロロニトロベン
ゼン（出典：松岡正邦ほか、化学工学会年会研究発表講演要旨集、５７ｔｈ、Ｐｔ３、ｐ
５５）等が挙げられる。
【００３２】
　尚、本明細書において、食塩とは、純粋な塩化ナトリウムに限定されず、少なくとも塩
化ナトリウムを質量基準で４０％以上含む固形物であれば、他の任意の成分（無機乃至有
機物質）を包含することを意味する。無機物質としては、海水成分、有機物質としては、
グルタミン酸ナトリウム等の旨味成分を挙げることができる。
【００３３】
　作業者は、上述の実施形態の分級層型晶析装置１００を稼働させ、晶析の実験を行った
。特に作業者は、原料供給管２１の育晶器３の底部３ａからの高さＨ（育晶器３内への突
出長さＬ）を変更することにより、得られる種晶の変化について注意深く観察した。以下
、その内容について説明する。
【００３４】
　作業者は、母液として塩化ナトリウムの飽和水溶液を図１の分級層型晶析装置１００に
満たし、装置内にさらに塩化ナトリウムの種晶６００ｇを投入した。そのまま分級層型晶
析装置１００を稼働させ、１時間晶析を実施した。装置の稼働中、育晶器３の液面を一定
に維持するように、育晶器３に対し、原料供給管２１から原料を供給した。ここで原料の
供給に際して、図２に示すように、育晶器３内への突出長さＬ（育晶器３の底部３ａから
の高さＨ）を種々の値に変更し、原料を供給した。図２では供給高さが（Ａ）～（Ｋ）の
１１段階が示されている。右側の数字（０ｍＬ～２０００ｍＬ）は、育晶器３の底部３ａ
からの容量に相当する。なお、母液の温度を７０℃に維持し、供給した原料の濃度は２０
質量％または２５質量％（未飽和）とした。さらに、原料供給管２１を育晶器３に接続せ
ず、母液導出管２３のαの位置（図１；一般的な晶析装置における原料の供給位置）に接
続し、上述した条件で、位置αから原料を供給し、分級層型晶析装置１００を稼働させ晶
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析を行った。
【００３５】
　図２に示すように、分級層型晶析装置１００の稼働中においては、育晶器３の供給高さ
（Ｆ；６００ｍＬ）付近を境界として下側領域においてはスラリー層が生成し、上側領域
においては液相が生成した。上述したように、育晶器３の底部３ａに近い下側領域では種
晶の個数が多く、上側領域では少ないため、このように母液の相状態が異なっている。
【００３６】
　分級層型晶析装置１００の稼働終了後、図１で示した三箇所の採取口ａ、ｂ、ｃから母
液を５０ｍＬ採取し、１４０℃にて絶対乾燥した時の減量から濃度を算出するとともに、
種晶を回収し、ふるい分け法にて粒径分布を計測した。
【００３７】
　図３は、濃度が２０質量％の原料を、図２における（Ａ；０ｍＬ）、（Ｂ；１００ｍＬ
）、（Ｃ；２００ｍＬ）、（Ｄ；３００ｍＬ）、（Ｅ；４００ｍＬ）、（Ｆ；６００ｍＬ
）、（Ｊ；１０００ｍＬ）の各位置より供給した場合の、給液位置と種晶の個数との関係
を示す。種晶の個数は、種晶の粒径分布と重量の関係から算出した。直線Ｘは装置稼働前
の種晶の個数を示し、点線Ｙは原料を母液導出管２３の位置αから供給した場合の装置稼
働後の種晶の個数である。図３に示すように、（Ｆ；６００ｍＬ）の位置を境界として、
育晶器３の下側領域に母液のスラリー層が生成され、育晶器３の上側領域に母液の液相が
生成された。
【００３８】
　育晶器３の内部には様々な粒径の結晶が存在しているが、特定粒径の結晶の存在位置は
、当該結晶の終末沈降速度と母液の上昇速度が釣り合う高さであると概ね考えられる。こ
こで、終末沈降速度とは流動していない液中における結晶の沈む速さのことであり、その
値は粒径に依存する（粒径が大きいほど終末沈降速度は高い）。一方、母液の上昇速度は
育晶器３の底部３ａからの母液の流入速度（ｍ３／ｈ）を育晶器の断面積（ｍ２）で除し
た値であり、実施形態の様な逆円錐型の場合は、底部３ａに近い位置ほど断面積が小さい
ため、育晶器３の底部３ａに近い位置ほど、母液の上昇速度は大きな値となる。よって、
スラリー層内においては、底部３ａに近い位置ほど粒径の大きな結晶が滞留している。ま
た、スラリー層と液相との境界の高さは、滞留している結晶の最小粒径に依存すると考え
られる。
【００３９】
　稼働後における種晶の個数は、何れの給液位置においても稼働前の種晶の個数より減少
しており、このことは装置の稼働中に種晶同士が凝集したことを示している。すなわち、
種晶の個数の減少が大きいほど、凝集の度合いも大きいということが言える。
【００４０】
　更に分析すると、供給位置（Ａ；０ｍＬ）および（Ｊ；１０００ｍＬ）における装置稼
働後の種晶の個数は、原料を母液導出管２３の位置αから供給した場合の装置稼働後の種
晶の個数とほぼ同数であった。
【００４１】
　また、供給位置（Ｂ；１００ｍＬ）、（Ｃ；２００ｍＬ）、（Ｄ；３００ｍＬ）におけ
る装置稼働後の種晶の個数は、原料を母液導出管２３の位置αから供給した場合の装置稼
働後の種晶の個数よりも減少した。
【００４２】
　また、供給位置（Ｅ；４００ｍＬ）、（Ｆ；６００ｍＬ）における装置稼働後の種晶の
個数は、原料を母液導出管２３の位置αから供給した場合の装置稼働後の種晶の個数より
も増加した。
【００４３】
　上記分析より、本実施形態においては、育晶器３の底部３ａから高さ方向における原料
の供給位置を任意に設定する。特に、スラリー層内における任意の位置（実施形態では供
給高さ０ｍＬ～６００ｍＬ付近）に供給位置を変更することにより、種晶（結晶）の凝集
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速度のレベルを制御できることが導かれる。
【００４４】
　すなわち、スラリー層と液相の境界付近（Ｆ；６００ｍＬ付近）における原料供給によ
れば、最も種晶の数が多く維持され、結晶の凝集が抑制される（凝集速度を抑える）。そ
して、スラリー層と液相の境界より下の領域（スラリー層）での原料供給によれば、結晶
の凝集が促進される（凝集速度を上げる）。特に（Ｂ；１００ｍＬ）～（Ｄ；３００ｍＬ
）の供給位置では、種晶の個数は、原料を母液導出管２３の位置αから供給した場合より
も種晶の個数が減少しており、大きい凝集速度が得られる。
【００４５】
　尚、液相中においても稼働後における種晶の個数は、稼働前の種晶の個数より減少して
いるが、スラリー層と液相の境界付近（Ｆ；６００ｍＬ付近）において最も種晶の数が多
く維持され、当該境界より上側領域の液相では、より種晶の数は減少していると推定され
る。よって、液相中における原料の供給は、原料を母液導出管２３の位置αから供給した
場合と比較して効果として差異は大きくはない。
【００４６】
　図４は、分級層型晶析装置１００の稼働前後における種晶の個数の変化を示すもので、
図３の結果を異なる見方でまとめたものである。これらの図からスラリー層内においても
その場所により結晶の凝集の程度は異なることが理解される。すなわち、スラリー層下部
における原料の供給により、結晶の凝集が最も促進され、スラリー層上部おける原料の供
給によれば、スラリー層下部の場合に比較して結晶の凝集は抑制される。尚、図４におい
て、「スラリー層下部」は（Ｂ；１００ｍＬ）～（Ｄ；３００ｍＬ）の位置に対応し、「
スラリー層上部」は（Ｅ；４００ｍＬ）～（Ｆ；６００ｍＬ）の位置に対応する。
【００４７】
　すなわち、図３における、供給位置（Ｅ；４００ｍＬ）よりやや下側を、底部３ａから
、スラリー層の高さ方向における所定位置と定義した場合、１）底部３ａから当該所定位
置までの間の位置において原料を供給することにより、種晶の凝集を促進する効果が得ら
れ、２）当該所定位置から液相との境界付近までの間の位置において原料を供給すること
により、種晶の凝集を抑制する効果が得られる。ここで、「所定位置」は、原料を母液導
出管２３の位置α、すなわち育晶器３の外部の位置から供給した場合と同等の凝集作用が
得られる位置と定義される。また「境界付近」とは、スラリー層内のみならず、液相内で
あっても種晶の凝集抑制効果が得られている境界からの所定距離内の領域を含む。
【００４８】
　上記の様な凝集速度の制御が可能となる要因として、原料の供給位置をスラリー層下部
に設定することにより、母液の過飽和度が高まりやすくなること、また、本来凝集が起こ
りやすいスラリー層上部では濃度が低下することが考えられる。
【００４９】
　すなわち、蒸発器１からの過飽和母液が育晶器３の底部３ａの付近（すなわちスラリー
層下部）に供給されており、スラリー層下部は常に過飽和の状態にあり、種晶の個数も多
い環境になっている。そのような環境に原料が供給される場合、原料中の食塩（溶質）が
母材（溶媒）に溶け込んでいる状態を維持するのは困難であり、食塩は容易に結晶化しか
つ種晶同士は凝集し易い。この結果、凝集速度が大きくなり、種晶の数は減少し易い。
【００５０】
　一方、スラリー層上部は過飽和母液が直接供給されるスラリー層下部に比べて母液は過
飽和ではなく飽和に近い状態である。よって、供給された原料中の食塩（溶質）が母材（
溶媒）に溶け込んでいる状態も容易に維持される。この結果、結晶化した食塩が存在して
も、種晶への凝集は起こりにくく凝集速度が抑えられるため、種晶の数は減少しにくい。
【００５１】
　すなわち、育晶器３の底部３ａから供給される母液の過飽和度は、蒸発器１の出口～移
送管２２の内部～育晶器３の入口にわたる領域において同一であり、母液の過飽和度は、
この領域において晶析装置内で最も高くなっている。育晶器３の内部では、母液の過飽和
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度は結晶の成長や結晶同士の凝集により消費されるため、過飽和度は育晶器３の上部に行
くほど低下する。したがって、育晶器３の内部に、ある程度の結晶が存在していると、ス
ラリー層上部、液相、育晶器３の出口の母液は飽和濃度であるとみなすことができる。そ
の上で、原料の供給位置が変わると、母液の状態が変化する。母液の状態の変化のメカニ
ズムとしては、以下の（１）、（２）が存在すると考えられる。
【００５２】
　 （１）未飽和濃度である原料を図１のαの位置から供給した場合、供給位置（α）か
ら蒸発器１の入口にわたる領域の濃度は未飽和になる（飽和溶液と未飽和溶液の混合によ
る未飽和溶液）。一方、未飽和濃度である原料を育晶器３の内部のスラリー層内へ供給し
た場合、スラリー層内で過飽和度の消費と未飽和濃度の原料液への結晶の溶解が同時に起
こる。したがって、スラリー層上部、液相、育晶器３の出口の母液は飽和濃度となり、そ
の濃度は蒸発器１の入口まで維持される。蒸発器１における蒸発速度が同じであれば、蒸
発器１の入口における母液の濃度が高いほど、蒸発器１の出口における過飽和度は高くな
るので、スラリー層に供給した場合の方が、育晶器３の底部３ａに供給される母液の過飽
和度が高くなる。凝集速度は過飽和度が高いほうが高まるので、スラリー層に供給した場
合には、凝集速度は高まると考えられる。
【００５３】
　 （２）ただし、未飽和濃度である原料をスラリー層内に供給した場合、供給地点付近
の母液濃度が低下するため、原料の供給は供給位置よりも上部の凝集速度に影響を与える
。先述の通り、育晶器３の底部から供給される母液の過飽和度は底部３ａに近い位置ほど
高いので、スラリー層下部に原料を供給した場合には、高い過飽和度の溶液に原料が混ざ
るため、トータルとしては過飽和度が低下するが、過飽和状態は維持される。一方、スラ
リー層上部に原料を供給した場合には、母液の過飽和度は極めて低い、あるいは、飽和濃
度まで低下しているため、原料と混ざった瞬間には、過飽和度が低下するだけでなく、未
飽和状態になると考えられる。この未飽和状態は、滞留している結晶の溶け込みや既に凝
集した結晶を解離させることで直ちに解消され、飽和濃度になる。したがって、スラリー
層の上部に供給すればするほど凝集は抑制される。また、図３に示したように、図１のα
の位置における原料の供給の場合よりも結晶数が多くなるということは、（１）のメカニ
ズムの効果よりも（２）のメカニズムの効果の方が高い供給位置が存在するということを
示している。
【００５４】
　上記の事象を利用することにより、生産者は結晶の凝集速度を所望のレベルに容易に制
御することが可能となる。したがって、市場の要求に対応し、生産者は迅速かつ容易に最
適な凝集速度を設定して結晶を生産し、市場に供給することが可能となる。
【００５５】
　例えば、市場が結晶の品質よりも生産性を重視する場合は、上記実施形態の場合、スラ
リー層下部において母液を育晶器３の内部に供給する。一方、市場が結晶の生産性よりも
品質を重視する場合は、スラリー層上部において母液を育晶器３の内部に供給する。この
ように、生産対象となる結晶の個別事情に応じて凝集速度を制御し、最適な条件を設定す
ることが可能となる。
【００５６】
　また、晶析装置に限らずあらゆる工業生産の分野において、システム挙動が不安定にな
るサイクリング現象の問題が存在するが、本発明を応用することにより、晶析装置を長期
連続運転する場合のサイクリング現象を抑制することも可能となる。ここで、長期連続運
転とは、装置内の溶液量、結晶滞留量を一定に保持するように、原料液の供給、製品結晶
の抜出しをコントロールしながら数週間～数カ月、装置を停止することなく運転すること
である。結晶の成長速度には限界があり、この速度よりも早く晶析装置の中で母液の蒸発
が進行する場合がある。このような場合において、母液が特定の濃度に達すると、微小の
種晶が突如として大量に発生し、平均粒径が極端に低下することが起こり得る。そして当
初の種晶の数よりもはるかに大きい種晶の数となり、かつ個々の種晶の成長速度が極端に
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。
【００５７】
　その後、長時間経過すると、結晶同士の凝集が発生し、凝集した結晶はそのまま成長し
てあたかも始めから一つの結晶であったかのように成長を続ける。すなわち、装置内に滞
留する結晶の個数は次第に減少し、結晶の成長速度が増加してくる。このような状態で装
置から抜出される製品結晶の平均粒径は著しく大きくなる。さらに時間が経過して、結晶
の成長速度が限界を超えると、再び微小の種晶が突如として大量に発生する。その後は上
述した現象が再び繰り替えされ、種晶の粒径と成長速度が全く安定せず、工業的には好ま
しくない現象が発生する。このような現象が、本分野で一般的にサイクリング現象と呼ば
れるものである。
【００５８】
　本実施形態においては、結晶の凝集を制御することが可能であり、当初の種晶の数から
大きく数が変動しないように原料を供給することにより、サイクリング現象を抑制するこ
とが可能となる。種晶の数の変動を抑制できる供給位置としては、図３の結果からは、例
えば、上述したスラリー層と液相との境界付近の位置が挙げられる（Ｆ；６００ｍＬ付近
）。この位置では、最も高い凝集抑制効果が得られており、種晶の数の変動も小さいと考
えられるからである。したがって、このような二つの相の境界位置において原料を導入す
るよう原料供給管２１の位置を調整することにより、サイクリング現象を抑制し、結晶の
凝集を安定化させることが可能となる。この結果、種晶の粒径と成長速度が安定し、工業
的に好ましい操業状態を達成することが可能となる。
【００５９】
　図５および図６は、本実施形態の分級層型晶析装置１００の稼働前後における種晶の写
真であり、図５は稼働前の種晶の写真であり、図６は稼働後の種晶の写真である。図６か
ら明らかなように、稼働後では結晶同士の凝集が発生していることがわかる。
【００６０】
　尚、本発明は、上述した実施形態に限定されるものではなく、適宜、変形、改良、等が
可能である。その他、上述した実施形態における各構成要素の材質、形状、寸法、数値、
形態、数、配置箇所、等は本発明を達成できるものであれば任意であり、限定されない。
【符号の説明】
【００６１】
　１　　蒸発器
　３　　育晶器
　４　　結晶収集器
　５　　循環ポンプ
　６　　熱交換器
　７　　熱媒体源
　１０　加熱ポンプ
　１１　凝縮器
　１２　ドレンタンク
　１３　真空ポンプ
　１４　原料タンク
　１５　供給ポンプ
　２１　原料供給管
　２２　移送管
　２３　母液導出管
　１００　分級層型晶析装置（晶析装置）
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