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高粘度用重合装置
Po■YmerizationReactorsforHighViscousMaterials

最近,エンジニアリングプラスチック需要の伸長が著しい｡本プラスチック

では,従来の汎(はん)用プラスチックよりも高い機械的強度が必要とされるた

め,高分子呈化が図られ,垂創丈応中のポリマー液粘度が5kPa･Sにも至る｡

そこで日立製作所では,このたび5kPa･Sまでかくはん混介できる連続式およ

び回分式の重介装置を開発した｡

粘度が増すにつれて,かくはん力の及ばない構造部に処理液が滞留,付着し,

かくはん特性の低下,ひいてはポリマーの品質に影響が出てくる｡本重合装胃

は回転rトL､軸をなくし,曲面のかくはん巽部材を敬一)人れることによって上記

問題を解決したものである｡

□ 緒 言

ポリエチレンテレフタレート(以‾F,PEl､と略す｡)などのポ

リエステル系繊維を,塊状重合法で製造する場合の処理液粘

度は().2～0.5kPa･Sの粘度範囲である｡プロセスは･一一般的に

固定品榛の生産には連続式プロセスが用いられ,逆に製品の

品種切換が多い運転には回分式プロセスが用いられている｡

PETに使われる重合装置は連続式では,眼鏡輿重合装置1)など

の横形二軸式の装置が使われている｡=艮鏡巽重合装置は,二

つの回転中心軸に眼鏡のフレームと顆似形状のかくはん興が

取r)付けられているため,このように呼ばれている｡また,

回分式ではダブルヘリカルリボン輿,アンか一翼など全体に

わたってかくはんできる翼を持つ2)ぅンニて形かくはん装置を使っ

ていた｡

近年,エンジニアリングプラスチック需要の伸長が著しく,

生産量は年15%の割合で増加している｡

エンジニアリングプラスチックの特徴は,まず節一にPE′Ⅰ､

などの汎(はん)用プラスチックに比べ高い機械的強度が安求

される｡そのためポリマーの高分子呈化が図られ,塊状蕪合

法で製造する場合には処理液粘度も高くなる(,エンジニアリ

ングプラスチックでは処理液粘度が5kPa･Sにも及ぶものもあ

る｡

このような粘度城の処理液を上記の従来装置でかくはんし

重合させるとかくはん力の及ばない,しかもセルフクリーニ

ングできない構造部分(例えば,回転LトL､軸やかくはん黄表面

の一部分)に処理液が滞留,付弟Lてかくはんの混合特性が
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低卜する〔つその結果,品質の指標となる重合度の分布が分散

し,品質の低卜や処珊時間の長期化による生産性の肝卜を招

く｡)

卜記の問題を解決するため,担1転lトL､軸をな〈し,しかも

棒形状でかくはん巽を形成した格子巽重合装置を開発した｡

連続式は横形二軸式の格子巽,回分式は上下方向の流れを誘

発するねじり格子巽を持つ立て形一軸式とした｡

本稿は,上記高粘度用重合装置の製品について述べる｡

国 連続式格子翼重合装置

2.1重合装置の構造

萌合装胃の構造を図1に示す｡本装苗は横置きのハMト形

断面の筒状容器内に,同性l(b)にホす棒で形成された格子状の

什を,長子方IFりに90度の位相差で複数連ねたかくはん酬を三体

を,何回に示す位置関係で水平に二つ並べたものである｡二

っのかくはん凶転体は,おのおの矢印で示すように同じ回転

数で互いに杖村方向にl口lる｡回転数は処理液粘度によって異

なるが,通常5()r/min以下である｡処理液は本体の尉則下部

から流入し,重合如㌫が進むにつれて粘度が上昇しながら右

側へ移動し,本体イf側下部から流汁ける｡重合装置本体の周

I)にジャケットがあり,ジャケット内を流れる加熱媒体で処

理液を加熱する｡装置内の運転温度は,プラスチックの種類

によって異なり約25(ト350℃である｡また,運転圧力は約60～

270Paの範1一川である｡かくはん巽.卜面で形成される気液粁痢

*H‾在製作所笠fil二場 **H､t製作所機械研究所 ***l】う上製附叶電機システム卦岩本祁
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軸重合装置である｡
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棒状の格子枠をかくはん翼とし,回転中心軸のないのが特徴の横形二

から反応によって発生する副生物を気化させ,本体+L部の真

空抽気ラインから排出する｡本体を貫通するかくはん軸部で

は,本体内側と大気側をシールするためメカニカルシールの

軸封装置を用いる｡

連続式重合装置としての重要なポイントは,かくはんのデ

ッドゾーンがなく,長手方向の流れが押出_lし流れとなること,

高粘度液を安定した呈で排出できること,縮重合系ポリマー

では気液界面積が広いことである｡本稿では以下,混合,勅

ノJ特性について詳細に説明する｡

2.2 諸特性

2.2.1混合特性

連続式重合装置での処理液の流れの状態は,処理液が仙芯

装置内に滞留する時間の分布に影響を与え,この分布がノ丈応

装置内で起こる重合反んむの如㌫率(重合度)を支配することに

なる｡理想的な流れの状態というのは,処理液のすべての微

小部分が同方向に同速度で移動している状態で,処理液があ

たかもピストンで押し出されているような流れである｡また

上記微小部分が完全に混合され,濃度が半径方向に対して同

じになっていることである｡実装置の流れの状態は理想流れ

76

のような極限状態でなく,理想状態よりも隔たl)を持ってい

る｡この隔たりが大きくなるほど,重合反ん㌫製品で品質の分

散が大きくなってくる｡,

群想状態との隔たりを定量的に表現するため,装置内を流

れる液体の微小部分の滞留時間分布を追跡する｡装置入‖側

にトレーサを注入し,装置出口側でトレーサ濃度の時間的変

化を調べる｡高粘度液に水飴(あめ)を用いて混合特性のテス

トを行っている状況を図2に示す｡流れのモデルとして完全

混合槽モデルを用い,滞脚寺間とトレーサ濃度の無次元値の

関係を求め,理想流れの完全混合槽数と比較し,その装置が

何段の完全混合槽に相当するかを求める3)｡従来の眼鏡巽重合

装置と格子巽東合装置のi比合特性を比較したデータを図3に

示す｡

図3で,

′｡:入口から山口までの滞留時間(min)

/:トレーサ投人後サンプリングまでの経過時間(min)

C｡:入lIから爪11までの液容積に対する投入されたトレ

ーサの濃度(-)

Cニサンプル中のトレーサ濃度(一)
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図2 混合のテスト状況(格子翼重合装置) 押出し流れで右から左

へ移行していることがわかる｡
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図3 混合特性の比重交 一つの連続装置が何段の完全混合槽に相当
するかを調べるため,解析値と実験値を比較したデータである｡
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実線が理論計算値であり,○印が格子貴重合装置の,△印が

眼鏡翼重合装置の実験値である｡実験データで形成される曲

線と合った理論曲線の邦の値が大きいほど,押出し流れ性に

優れている｡格子巽重合装置の場合,実翼段数は4段で,実

験値は乃=4の理論値の曲線に相当していることから,巽1

段が完全混合槽1槽に相当する｡一方,眼鏡翼重合装置につ

いては乃≒2.5となり,巽1段当たり完全混合槽が2.5/4槽に

相当し,格子巽重合装置のほうが5kPa･Sの粘度域では優れて

いるのがわかる｡また,眼鏡異重合装置の実験データで,曲

線の後半,理論値との差が広がっていく現象はかくはんのデ

ッドゾーンが存在し,一部の処理液が滞留していることを意

味している｡かくはんのデッドゾーンとは,上記で説明した

ように回転中心軸表面の一部,翼先端にあるかき取り板の裏

側の部分である｡これらの部分に処理液の粘度が増してくる

と,処理液が流動せず滞留しやすくなる｡

格子貴重合装置は回転中心軸がなく,巽構造も平板状でな

く棒形状の部材で構成しているために,かくはんのデッドゾ

ーンが相対的に少ないので,従来装置に比べ混合特性に優れ

ているものと考える｡

2.2.2 動力特性

かくはん機の設計では,かくはん時の動力の把握が重要で

ある｡動力計算式は次の(1)式によって求められる｡

ダニ鷺･神･椚…‥…
ここに P

β
抑
d

g
神

かくはん動力(kW)

液密度(kg/m3)

かくはん回転数(r/min)

翼 径(m)

重力加速度(m/s2)=9.8

動力数(-)

･(1)

∽:羽根枚数(-)

動力数∧砂は層流域では圧力場と重力場の流れが支配するた

め,(2)式で表される｡

∧少=α･佃e椚)+･げγ)β

ここに

･･‥･‥‥…(2)

月e椚:かくはんのレイノルズ数(一)=避妊
〟

ル:フルード数(一)=旦 g

α,4 β:定数(一)

ここで,α,A,βの値はかくはん巽の形状によって異なり,

実験で求められる値である｡

格子巽と眼鏡異について,処理液の粘度と動力数の関係を

図4に示す｡

双方の重合装置ともかくはん巽と本体の間のすきま寸法は

同じで,本体の大きさによって異なるが5～20mmの範囲で

ある｡実験結果によれば,このすきまで処理液に与えるせん
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図4 動力特性の比較

は少ない｡

格子翼は眼鏡翼よりも翼l段当たりの動力

断力が装置全体で消費される動力の約8割を占める｡残りの

動力はその他異表面上のせん断場で消費されている｡格子巽

重合装置よりも眼鏡翼重合装置のほうが動力数の大きい理由

として,眼鏡巽は平板形状で処理液の浸っている巽表面積が

大き〈,翼表面上でのせん断場が広いため動力が余分に消費

されるものと推定する｡

実験結果をまとめると,処理液の粘度が1～5kPa･Sの範囲

になると,格子翼重合機のほうが消費動力の少ない状態で優

れた混合特性を持つことがわかる｡

田 回分式ねじり格子翼重合装置

3.1重合装置の構造

重合装置の構造図を図5に示す｡回分式の場合には低粘度

の原料を容器本体に投入し,本体の周囲から加熱し,容器内

の圧力を大気圧から約0.1kPa以下までの高真空状態へ変化さ

せながら重合反応させる｡反応の進行とともに処理液の粘度

が上昇し,所定の粘度になったところで容器外へ排出する｡

排出性を考慮し,装置は一般的に同図に示す立て形の構造と

なる｡容器本体下部は,高粘度液の排出を容易にするため逆

円すい状になっている｡容器本体の上部にかくはん巽を回転

させるための可変減速機や駆動電動機を置〈｡

かくはん翼の外観を図5(b)に示す｡図1(b)に示す連続式の

格子異の一つを立てに置き,約45度ねじりを与えた構造に類

似している｡巽は本体内面の周囲に配列され,本体内面とわ
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図5 回分式ねじり格子翼重合装置 連続式の格子翼の構造を生か

したねじり格子翼重合装置を示す｡

ずかなすきまを保って本体内壁を掻(か)き取りながら回転す

る｡処理液はかくはん真上部の中央から鉛直下方に降下し,

底部から外周部の異によって,本体内壁に沿って旋回しなが

ら上昇して槽内を循環する｡

回分式の重合装置としての重要なポイントは,かくはんの

デッドゾーンがなく,上下方向の流動性を持たせ均一混合と

なるまでの総かくはん回数が少ないこと,排出後の本体内の

液残存量が少ないこと,処理液粘度の上昇変化に追従して,

かくはん動力またはかくはんトルクが一様に変化することで

ある｡

本稿では2.2節と同様に,混合,動力特性について詳細に説

明する｡

3.2 諸特性

3.2.1混合特性

回分式かくはん装置では,できるだけ早く均一混合状態に

する必要がある｡

回分式かくはん装置の混合特性は,一般に均一混合状態と

なるまでの総かくはん回数で評価する2)｡測定方法は槽内にト

レーサを入れ,かくはん開始からのトレーサの濃度変化を追

跡する｡

従来巽(ダブルヘリカルリボン翼)と,ねじり格子真の混合

特性の比較を図6に示す｡横軸は処理液粘度を,縦軸はかく
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れ:か〈はん回転数(｢/min),β:かくはん時間(mi=)

図6 混合特性の比較 粘度が高くなるにつれて,ねじり格子翼の

ほうがはっきり優る傾向にある｡

はん回転数乃とかくはん開始から均一混合状態に至るまでの

かくはん時間βとの積で,稔かくはん回数を示す｡乃･βの値

が小さいほど早く完全混合状態になることを意味する｡従来

巽の乃･♂の値は,ねじり格子異に比べ粘度の影響が著しく,

粘度3kPa･Sのときの乃･βの値は,0.1kPa･Sの乃･βの値の

約2倍である｡一方,ねじり格子異は同図に示す粘度範囲に

わたって,乃･β=100前後でザ占度の影響は少ない｡このことか

ら,粘度が増加するにつれて従来巽よりもねじり格子巽の優

位性が増すことがわかる｡また,0.1kPa･Sの低粘度でも従来

翼とほぼ同一性能で,粘度の広範囲にわたって適用できるも

のと考える｡

3.2.2 動力特性

立て形のか〈はん機でも屑流域でのか〈はん動力は前記の

(1)式で,動力数は(2)式で求められる｡従来翼とねじり格子巽

の動力特性の比較を図7に示す｡実験によればフルード数の

影響はなく,(2)式のβは1となるためか〈はんレイノルズ数と

動力数の関係で整理できる｡同図に示すように両者の関係は

右下がりの直線となり,直線のこう配はほぼ-1になる｡し

たがって,神と月g∽の関係は,

∧砂=β･(βg∽)‾1…･･……･･ ･(3)

となる｡なお,βは処理液の張り込み高さ,翼の巻きピッチ

などの関数となる｡

理想的なか〈はん装置は,少ない消費動力で,短時間に均

0

(
-
)
き
｢
森
六
裔

103

金

ヾ
△

○

ノダブルヘリカルリボ
(従来翼)

ねじり格子翼

鞄
やご

10‾3 10‾2

かくはんレイノルズ数Rem(-)

10‾1

図7 動力特性の比較 従来翼とねじり格子実の消費動力比較を,

動力数で比較したものである｡

一混合できることである｡したがって,放かくはん回数乃･β

と動力数∧砂の積が小さいほど,より優れたかくはん装置と言

える｡液粘度〃=5kPa･S,液密度β=1,380kg/m3,かく

はん回転数邦=10r/minの条件で,同じ巽径d二0.38mのダ

ブ/レヘリカルリボン巽とねじり格子翼の乃tβ･∧砂を図7,8

を用いて比較するとβg例数は,

肋= β乃d2_1,380×(10/60)×(0.38)2
〟 5,000

=6.64×10‾3(-)

となり,前者の翼の(乃･β)･∧少の値は(210)×1.8×104=

3.78×106で,後者の巽は(110)×2.8×104=3.08×106となり

ねじり格子巽のほうが約20%優れている｡

巴 実液実験設備と実験結果の一例

重合装置の反応特性を把握するため,実液実験装置を製作

して重合反応テストを行った｡以下,設備内答とテスト結果

について概略説明する｡

連続式格子巽重合装置の実験設備のフローを図8に示す｡

粒子状の中間重合体原料をチップフィーダで連続的に送り,

押出機で溶融して重合機へ供給する｡高温 高真空下の重合

機内で重合反応が促進し,原料をさらに高分子量化させた後

抜出機で系外へ排出し,重合体をペレット状に再固化して取

り出す｡重合反応の副生成物は重合機上部から蒸気として排

出される｡実液実験結果の一例を図9に示す｡本実験は格子

翼重合装置を使って,エンジニアリング70ラスチックの重合
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図8 連続式実液実験設備のフロー(格子翼重合装置) 格子翼重合装置を搭載した実液実験設

備のフローである｡
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図9 実液実験データ 連続式格子翼重合装置を用いた重合反応テ

ストで反応促進度を示すデータである｡

反応テストを行った結果の一データである｡横軸は原料の供

給量を示し,縦軸は重合機入口での低分子量体の重合度の指

標を表す極限粘度に対して,反応後の重合機出口での高分子

量体の同値の比(反応侃進度合)を表す｡この比の値が大きい

ほど,重合機内での反応が速く促進されていることを示す｡
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原料の供給量が増えると,重合機内の滞留時間が減少し反応

侃進度は小さくなる｡このプラスチックの縮重合反応は,下

記に示すように可逆反応である｡

A′
旦
す

(低分子量体)(低分子量体)(高分子量体)(反応副生成物)

反応副生成物Cを重合機系外へ追い出すことによって,①の

反応が促進される｡同図のデータで,重合機の回転数が増え

るほど反応促進度が増えるのは,か〈はんによって気液界面

での表面更新回数が増え,液中に存在していた反応副生成物

が気液界面上で気化して系外へ排出されやすくなり,①の反

応が助長されるからである｡

回分式ねじり格子翼重合装置の実液実験設備のフローを図10

に示す｡本設備は予備重合機と本重合機(ねじり格子巽重合装

置)とをシリーズに設けている｡一子備重合機に原料を仕込み約

1Pa･Sまで予備重合させる｡かくはん異には低粘度域でよく

使われるパドル翼を用いている｡反応副生成物は重合機から

蒸気として排出され,コンデンサで凝縮される｡予備重合完

了後処理液を本重合機に移し,かくはん処理する｡重合反応

が進むにつれて,処理液が高分子量化するとともに液粘度が

高くなる｡処理液が規定の重合度になったところでかくはん

を止め,押出巽付き吐出し弁を介して重合物を系外に取り出

す｡反応副生成物は,予備重合機と同じようにして系外へ排

出される｡本重合機では処理液の粘度変化に対応させて,か

くはん回転数を変えて運転する｡

実液実験結果の一例を図‖に示す｡本実験はジメチルテレ



高粘度用重合装置 621

M 原料

電気ヒーターー

予備重合機

VAC

(垂直]----

画)----

｢

二丁
コンデンサ

本重合機

注:略語説明 VAC(真空)

図10 回分式実液実験設備のフロー(ねじり格子翼重合装置)

のフローである｡
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図11実液実験データ ねじり格子翼重合装置を用いて,PE丁重合反

応テストの運転データである｡

フタレートとエチレングリコールを原料として,PETの重合

反応テストを行ったものである｡同図は本重合機での操作圧

力,液温度,かくはんトルク,副生成物積算量の経時変化を

示す｡反応終了前かくはんトルクが上昇しているのは,高分

子量化に伴って液粘度が高くなっていることを示す｡得られ
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図12 高精度用重合装置の適用分野

れる分野を示す｡
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高粘度用重合装置が適用さ
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た重合物(PETポリマー)を分析した結果,極限粘度は0.99,

平均重合度185,溶融粘度に換算すると約1.8kPa･Sになって

いることがわかった｡

高精度状態でのかくはんで,滑り現象が生じ混合が悪くな

ると同図に示すトルク曲線で,粘度の上昇に伴ってトルク上

昇度が極端に小さくなる変曲点ができる｡本テストではこの

ような現象がみられず,かくはんが良好に行われていると考

える｡

なお,これらの実験設備は顧客からの実験依頼があれば利

用できる設備として現在活用している｡

8 重合装置の適用例

上記開発した高粘度用量合装置の適用分野を図12に示す｡

連続式,回分式とも同図に示すような数々のプラスチック原

料の重合反応工程で,特に塊状重合法で高粘度液かくはん混

合が必要となるプロセスに適用できる｡また,高粘度液から

低沸成分の溶剤を除去するプロセスにも使われる｡

8 結 言

エンジニアリングプラスチック需要の伸長が著しいなか,

プラスチックの量および種類とも増えている｡エンジニアリ

ング70ラスチックの特徴は,汎用プラスチックに比べ機械的

強度が高いことである｡したがって,ポリマーの高分子量化

が図られ,塊状重合プロセスの場合には重合反応中の処理液

が高粘度となる｡このような市場の背景の下,このたび5kPa･S

の高粘度液まで処理できる連続式格子異重合装置と,回分式

ねじり格子貴重合装置を開発した｡その結果,従来のプロセ
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表l日立製作所重合装置のラインアップ 日立製作所の重合装置

製品のラインアップを粘度範囲ごとにまとめて示したものである｡

粘度(Pa･S)

運転方式 20 2,000
l

l

連 続

横形

ディスク翼 横形眼鏡翼(二軸) 横形格子翼(ニ軸)

(一朝)

回 分 パドル翼リボン翼 ねじり格子翼

lll
l

枯度(Pa･S) 10 50 1,000 5,000

スの改良化にも期待できると考える｡

また本重合装置は,処理液粘度で従来装置の上位機種とな

り,表1に示す日立製作所重合装置のラインアップに新たな

機種を加えることができた｡

現在,各業界に使われ始めており好評を得ているが,さら

に実液テストを積み垂れ 各種70ラスチックへの適用を拡大

し顧客の期待にこたえていきたい｡
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