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晶 析 プ ロ セ ス に よ り 高 付 加 価値 結 晶 製 品 を 製 造す る場 合 、 製品 品質 とし て

粒 径を 制御 する こ と が要 求さ れ、 回 分 冷却 晶 析 手法 が 多用 さ れ る 。 こ の 手法

で は、 時間 的に 過 飽 和が 低下 する こ と で、 核 化 、成 長 速度 が 変 化 す る 。 製品

結 晶の 粒径 は、 核 化 と成 長の バラ ン ス で決 ま る ため 、 種晶 の 添 加 方 法 や 冷却

方 法の 両面 から の 制 御手 法が 研究 さ れ てき て い る。 し かし な が ら 、 最 適 な制

御 条件 を得 るた め に は、 多く の実 験 回 数、 時 間 を必 要 とし て い る 。 本 研 究で

は 、こ の課 題を 解 決 すべ く、 晶析 基 礎 現象 の 速 度過 程 の数 理 モ デ ル に 基 づく

数 値シ ミュ レー シ ョ ンを 用い て、 最 適 な種 晶 添 加や 冷 却の 手 法 を 見 出 し 、粒

径 を制 御す るこ と を 目指 して いる 。 そ のた め の 鍵と な る数 理 モ デ ル に 含 まれ

る 未知 のパ ラメ ー タ を得 るた めの 簡 便 な実 験 手 法を 提 案し て い る 。  

以 下、 各章 の評 価 を 記載 する 。  

第 １ 章 で は 、 種 晶 添 加 や 冷 却 に よ り 粒 径 を 制 御す る既 往の 研究 を整 理し 、

解 決す べき 課題 や 解 決方 向を 明確 に し てい る 。  

第 ２章 では 、晶 析現 象の 各 速度 過程 の パ ラメ ータ 推 定 手 法 を提 案し てい る 。

二 次核 化と 成長 の 数 理モ デル を定 義 し た上 で 、 回分 晶 析過 程 の 溶 質 濃 度 や粒

径 分布 の変 化を 各 速 度過 程と 収支 に 基 づく 数 式 で表 現 した 。 さ ら に 必 要 な速

度 パラ メー タを 、 イ ンラ イン 測定 技 術 で取 得 し た情 報 を駆 使 し て 推 定 す る手

法 を見 出し たこ と は 高く 評価 でき る 。 L-ア ルギ ニン と ア セト アミ ノフ ェ ン を

実 験系 とし て晶 析 過 程を 実測 し、 取 得 した 速 度 パラ メ ータ を 用 い た シ ミ ュレ

ー ショ ン結 果と 対 比 した とこ ろ、 許 容 でき る 範 囲で 一 致す る こ と を 明 ら かに

し たこ とは 工学 的 価 値が ある 。  

第 3 章 で は 、第 2 章 で課 題を 指摘 し た 破砕 や凝 集を 考 慮 する こ と でシ ミ ュ

レ ーシ ョン の改 善 を 試み てい る。破 砕 お よ び 凝集 現象 の 数 理モ デル 化を 行 い、

解 析に 必要 な速 度 パ ラメ ータ を実 測 あ るい は フ ィッ テ ィン グ に よ り 入 手 して

い る。破 砕 と凝集 を 考慮 して 改良 し た シミ ュレ ー シ ョ ン によ り、第 2 章 で示

唆 され た誤 差を 緩 和 でき たこ とは 、 シ ミュ レ ー ショ ン の精 度 の 向 上 に 貢 献す

る もの と評 価で き る 。  

第 4 章 で は 、晶 析 現 象の 数値 シミ ュ レ －シ ョン によ り 、種 晶 条 件 、お よ び

冷 却条 件の 同時 最 適 化を 検討 して い る 。パ ー シ ャル シ ーデ ィ ン グ と プ ロ グラ

ム 冷却 に基 づく 仮 想 実験 系を 構築 し 、 粒径 分 布 をシ ミ ュレ ー シ ョ ン し 、 粒径

分 布の 変動 係数 を 用 いて 評価 した 。 一 次核 と 二 次核 を 区別 し て 製 品 へ の 寄与

を 検討 でき 、か つ パ ーシ ャル シー デ ィ ング に 最 適な 条 件が あ る こ と を 見 出し

た こと は、 工学 的 に 価値 が高 い。 こ れ によ り 、 指定 し た冷 却 時 間 内 で 最 小の

粒 径分 布の 変動 係 数 を与 える 、最 適 な 種晶 添 加 量と 冷 却温 度 プ ロ フ ァ イ ルを

推 算で きる 手法 を 見 出し たこ とは 高 く 評価 で き る。  

第 5 章 は 本 論 文 で 得 られ た成 果に つ い て要 約し てい る 。  

以 上 の よ う に 、 本 論 文 は 晶 析 装 置 や プ ロ セ ス にお いて 晶析 過程 をモ デル 化

し 、最 適な 操作 条 件 をシ ミュ レー シ ョ ンで 設 計 可能 と する こ と に よ り 、 プロ

セ ス開 発の 効率 化 を 推進 する とと も に 、晶 析 工 学の 深 化に 大 き く 貢 献 す る。  
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よ っ て 、 本 論 文 は 、 博 士 （ 工学 ） の 学 位 論 文 とし て価 値 の ある もの と認 め

る 。  
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