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1

第 1章

序論

1.1 研究背景

1.1.1 複合材料とポリマーコンポジット

材料の用途が複雑・多様化している近年の工業分野において，複合材料に対する注

目は増すばかりである．中でも高分子複合材料は，その分子構造や高次構造に依存して

ゴムのような特性を示す材料や，金属のような特性を示す材料など，その性質は幅広く多

くの産業で広く利用されている．中でも合成高分子材料は金属や天然高分子と比べると

歴史が浅いものの，その利用用途は幅広く，自動車・高分子・エレクトロニクス・情報通

信・医療用品など，枚挙にいとまがない．このことは，合成高分子材料がその材料や製造

法によって多種多様な物性を示すことと大きく関わっている．このように，市場が要求

する仕様に対し柔軟に対応可能であったからこそ，今日の普及があると言っても過言で

はない [1]．

高分子複合材料の中には，複数のポリマーを混合させたポリマーアロイ（polymer

alloy）やポリマーブレンド（polymer blend）と呼ばれるものや，ポリマー中に固体材

料などを分散させて複合化したポリマーコンポジット（polymer composite）と呼ばれ

るものなどがあり，これらはまとめてポリマー ABCなどとも呼ばれている [2]．こういっ
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た複数の素材を組み合わせて複合材料を作成する際には，それらの分散状態・混合状態が

材料の品質に大きく影響することが知られている．

複合材料においてフィラーとは，無機あるいは有機の微粒子であったり繊維であっ

たりするが，その歴史は古く，合成樹脂が開発された初期の 1900年代前半頃から増量剤

として用いられてきたことが知られている（第一世代のフィラー）．1950 年代にはプラ

スチックの力学的・熱的補強を目的として登場した繊維状，針状，板状あるいは扁平状の

フィラーが用いられるようになった（第二世代のフィラー）．また，この頃から人工的に

作られたフィラーも用いられるようになった．1970年代になるとフィラーに機能性の発

現を期待して材料中に分散・混合されるようになる．これらは機能性フィラーともよば

れ，ゴムやポリマーの高性能化に大きく貢献することとなった（第三世代のフィラー）．

また，ポリマーコンポジットの最近の傾向として，フィラーのナノサイズ化が挙げられ

る [3, 4, 5, 6, 7]．フィラーがナノサイズになることでわずかな添加であっても材料物性が大

きく改良されるなど，フィラーがマクロサイズの場合と異なる特性が知られている．こ

のことはフィラーサイズがナノ化することによって粒子の比表面積が増大することよる

とされている（第四世代のフィラー）．例えば，カーボンナノチューブは強度や熱伝導性，

電気伝導性などを有する新材料として期待され，機能性フィラーとしても注目を集めて

いる．このようにフィラーに対する要求はますます大きくなり，その物性の向上・構造や

機能の制御の重要性は増すばかりである [1]．

複合化材料の複合化目的としては，引張・曲げ耐性などの「力学特性強化」，導電性・

難燃性などの「機能性付与」，その他には寸法安定性や二次加工性の向上などが挙げられ

る [2]．これらの効果を達成，最適化するためには，ポリマーの物性・フィラーの物性は

もちろん，フィラーの分散状態にも十分に注意を払う必要がある．例えば，力学特性に

最も影響を与える因子はフィラーの形状やその配合量である．繊維状のフィラーは引張・

曲げ強度などが大きく向上する反面，衝撃強さ・成形品外観が低下し，さらに異方性によ

るそり変形が発生しやすいなどといった欠点がある．板状フィラーは寸法安定性に優れ，

剛性・衝撃のバランスも良好であるが，外観に注意を要する．また，粒状のフィラーは外
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観は良好で衝撃特性にも優れるが，耐熱性や剛性などの向上効果は小さいとされている．

ただし，これらはあくまでも一般的な傾向であり，複合化させる目的によって最適な材料

の選定・製造法の構築などを行う必要がある．

また，導電性などの機能性にはフィラーの分散状態（モルフォロジー）が大きく影響

を与えることが知られている [8]．例えば，Schueler ら [9] はモルフォロジーが複合材料

の電気伝導性に与える影響についての調査を行っている．従って，機能性の付与を目的

として複合材料を開発する際には，材料の選定はもちろん，適切な分散状態を得ることが

できるような製造プロセスの構築が必要不可欠である．

しかしながら，微細化された粒子は比表面積が上昇し反応活性があがることによっ

て，粒子同士が容易に凝集して凝集体を形成することがよく知られている [10]．こういっ

た凝集体が製品中に存在すると，製品性能に影響を与えるだけでは無く，そういった微

粒子が偏在することで製品の歩留まりが悪化するなどの点でも大きな課題となっている．

こういった凝集体の生成を防ぐ，あるいは生成された凝集体を破壊するために，一般的に

は溶融高分子と分散粒子を混練することで微粒子分散スラリーにせん断が印加されるが，

装置の運転条件や混練翼と微粒子凝集体の分散挙動との関係は明確ではなく，過去の経

験に頼っている部分も多く見られる [11]．このためせん断場における凝集体の分散挙動を

明らかにすることは工学的に非常に重要であると考えられる．

1.1.2 製造プロセス中の微粒子の挙動

ポリマーコンポジットなどの複合材料を作製する際には，Figure 1.1 (a)に示した二

軸押出し機のように複数のスクリューが絡み合った形状の混練装置が広く用いられてい

る．この装置では，複合材料の原料である溶融ポリマーおよび分散粒子を装置内に投入，

回転するスクリュー間および壁-スクリュー間で強いせん断が印加されることで凝集体が

破壊される．またこれらの装置の断面は Figure 1.1 (b)の様になっており，強せん断によ

る凝集体の破壊と，流体の引き伸ばしが繰り返されることでフィラーは均一に溶融ポリ
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マー中に分散される．このように製造装置内のせん断場は不均一であり，またその局所

のせん断速度は周期的に変化する．このため，製造プロセス中の微粒子の挙動を考える

ためには，ポリマーの流動はもちろん，複雑なせん断場の中での微粒子の挙動を考えるこ

とが非常に重要であると考えられる．

(a) Overview

high shear ratelow shear rate

shear and extension

(b) Cross-sectional view

Figure 1.1 Twin screw continuous kneeding extruder.

1.2 既存の研究

1.2.1 せん断場中の微粒子挙動

せん断場での微粒子の挙動としては古典的には Smoluchowski[12] によるせん断場

における微粒子の分散・凝集挙動の研究があり，Swiftらによって [13] 実験的な検討が行
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われた．また，これらの理論をもとに Higashitaniら [14, 15, 16] は流体中の微粒子のブラ

ウン運動や流体の流動に起因する微粒子の凝集に関するモデルの構築および実験的な検

討を行っている．一方，Parkerら [17] らはせん断場での凝集体の破壊プロセスには表面

侵食破壊や分裂破壊など複数のメカニズムがあることを明らかにし，Sonntagら [18, 19, 20]

は微粒子凝集体のサイズと破壊速度の関係について実験的な検討を行っている．さらに，

Komodaら [21, 22] は，SEM観察によるポリマーコンポジット中の微粒子凝集特性の解析

や，一度強いせん断を印加して破壊した微粒子凝集体が，せん断を取り除いた際に再度凝

集するメカニズムの検討などを行った．Gualtieriら [23] は，均一せん断場での粒子の秩

序構造の構築に対する検討を行い，Schaerら [24] は，シリコーンポリマー中へのシリカ

粒子の分散モデルを提案し，Tanahashiら [25] はシリカ粒子の凝集挙動と混練プロセスの

関係の検討を行っている．

流れ場の中での微粒子の挙動の研究としては，Frank ら [26] は流れ場の中の微粒子

の固体体積分率を予測するモデルを提案し，流路中央部分の微粒子の固体体積分率が上昇

することを確認し実験と比較検討を行っている．また，複雑流体の流動という視点では，

Andersonら [27] は Carreauモデルに従う非ニュートン流体の流動に関する研究を行い，

Tretyakovら [28] は，ポリマーの流動やその際の固液界面での相互作用を検討するなど，

多くの研究が行われている [29]．分子動力学法を用いた研究としては，Iwashitaら [30] 高

濃度サスペンジョンの直接数値計算によるサスペンジョンの凝集構造の解析や，Kalraら

[31] による微粒子凝集体の形成挙動解析などが行われている．

1.2.2 複雑流体の数値解析

数値解析による研究としては，離散要素法（Discrete Element Model，DEM）[32, 33]

を用いた研究が広く行われている．DEMでは，解析対象を球体などの要素の集合体とし

て考え，各要素間の相互作用を逐次解析することで，その挙動を解析する手法であり，粉

体や固気混相流 [34] や固液混相流の解析に広く用いられている．DEMを用いた研究とし
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ては，Fanelliaら [35, 36]，Higashitaniら [37, 38]，Barbotら [39]，Akcoraら [40]，Aarons

ら [41]，Zeidanら [42]，Eggersdorferら [43]，Fujitaら [44] によって DEMを用いたせん

断流動場での微粒子の凝集挙動を解析的な検討が行われている．

また，その他の多相系の数値計算手法としては格子ボルツマン法（Lattice Boltzmann

Method，LB法）が広く知られている [45, 46, 47, 48]．LB法を用いた研究としては，非ニュー

トン流体の流動や [49, 50] や相転移を取り扱ったもの [51] などがある．また，多相系の界面

の挙動を取り扱ったものとしては，せん断場での液滴の変形・分裂・破壊挙動などの解析

[52, 53, 54, 55, 56] も多く行われている．さらに，これらの液滴を剛体球のようにみなすこと

で，せん断場での微粒子凝集体の破壊挙動の予測 [57] などにも応用されている．

製造プロセス中でのポリマーの挙動に関する研究では，Fukutani ら [58]，Bravo

ら [59]，Zhang ら [60]，Vyakaranam ら [61] によって二軸押出混練機中の流れ場の解析

[62, 63, 64, 65] や混練ディスクの形状が溶融ポリマーに与える影響の検討 [66, 67, 68, 69, 70] など

が行われている．しかし，これらの研究は溶融ポリマーの流動特性の検討であり，ポリ

マー中に分散している粒子の分散・凝集特性の予測は行われていない．

1.2.3 チキソトロピーモデル

せん断速度と微粒子凝集体の関係を予測する研究としては，Usuiら [71, 72] によって

一定せん断速度場におけるクラスターサイズを予測する研究がなされた．この研究では，

Smoluchowski[12]，Higashitani ら [14, 15, 16]，Sonntag ら [18, 19, 20] の研究をもとに，一

定せん断速度場においてはクラスターサイズの平均値はある一定値に収束するとの仮定

のもと，ブラウン凝集項，せん断凝集項およびせん断破壊項をバランスさせることでスラ

リー粘度を予測できることを示した．このモデルはその後 Usuiら [73]，Mustafaら [74]

によって実験による検証が行われた．また，Yoshibaら [75] は Usuiらのモデルを用いて

スピンコートプロセスにおける粒子の分散・凝集挙動への適応性を検討し，薄膜の構造制

御における Usuiらのモデルの有効性を示した．また，Komodaら [76] は Usuiらのモデ
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ルの固気サスペンジョンへの適応性を検討する実験を行い，Nakashimaら [77] は固気サ

スペンジョンにおいても，固液サスペンジョンと同様の粒子間結合エネルギーを用いて

微粒子の凝集性を評価できることを示すなど，様々な系に拡張可能であることが示され

ている．

また，このモデルは Hasegawaら [78, 79] によって修正が加えられ，サイズに分布を

もった凝集体の凝集・破壊特性を一定せん断場において予測することが可能となった．し

かしながら，これらのモデルは一様せん断場での分散特性を検討したものであり，系内

でのせん断速度が局所的に変化するような分散系について論じたものではない．しかし，

複合材料の製造において広く用いられているミルや押し出し混練機等の様々な分散装置

は複雑な流動場を持ち [62, 63, 64, 65]，系内の流体の流速やせん断速度は局所的に大きく変

化する．このことから実際の製造工程における微粒子の凝集・破壊挙動を予測するため

には，せん断速度が局所的に変化するような流動場での流れ解析と凝集挙動解析を同時

に行う必要があり，工学的にも大変意義があるものと考えられる．

そこで本研究では，これまで行われてきたせん断場での微粒子凝集モデルを非一様

せん断流動場に拡張することで実際の製造工程でみられるようなせん断流動場での凝集

体の生成機構をモデル化することを試みた．

1.3 研究の目的および手法

本研究では，一様せん断場で行われてきた微粒子凝集挙動予測モデルを非一様せん

断場に拡張したモデルを作成し，非一様せん断場での微粒子の挙動について解析・検討を

行う．また，これまでの研究ではせん断速度と凝集体の大きさとの関係はレオメーター

を用いた実験によって解析・検討されていたが，本研究では非一様せん断場での凝集特性

を求めるため，マイクロ流路を用いた流動実験を行い，微小流動場における流動と凝集挙

動を測定し，数値計算の結果と比較することで計算の妥当性の検討を行った．
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1.4 本論文の構成

本論文の各章の構成は以下のとおりである．

第 2章においては，Hasegawaら [78, 79] が開発したせん断場における微粒子分散・

凝集モデルを流動場に拡張した．

第 3章においては，第 2章で提案したモデルの検証を行った．バックワードステッ

プ流れにおける流動と凝集特性の解析を行うとともに，マイクロ流路を用いた流動実験

を実施し数値計算の結果と比較検討を行うことで，モデルの妥当性の検証を行った．

第 4章においては，平行平板間での流動解析と凝集挙動解析を行い，流動条件を変

化させることで各種因子が凝集体の分布特性に与える影響についての検討を行った．

第 5章においては，一様せん断場における微粒子分散・凝集の非定常挙動を解析し，

せん断場の中で時間経過とともに破壊される微粒子の挙動に関する検討を行った．

最終章である第 6章では総括として，全体の結論について述べる．
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第 2章

非一様せん断場での微粒子分散・凝
集挙動解析モデル

2.1 緒言

Hasegawaら [78, 79] が提案したせん断場における微粒子の分散・凝集モデルを非一

様せん断流動場に拡張し，その検証を行う．

本章では，非一様せん断流動場での凝集体の生成・破壊モデルの構築を行う．

Hasegawaらのモデルを非一様せん断場に拡張することによって，非一様せん断場と局

所凝集挙動を連立させた計算を行った．これまでの Usui[71, 72] らやHasegawaらのモデ

ルではせん断速度は一定であったため，せん断速度条件と初期凝集条件をモデル式に直

接適用して凝集体分布を得ていた．しかし，この手法は非一様せん断場中の微粒子分散・

凝集挙動解析には用いることができない．そのため本研究では，SIMPLE 法 [80] をベー

スとする数値流体力学によるアプローチの中に Hasegawaらのモデルを組み込み，流体

の流動計算と凝集体の分布特性を交互に解くことによってサスペンジョンの流動と微粒

子の分散・凝集挙動の同時解析を行った．サスペンジョン中の微粒子の分散・凝集挙動と

サスペンジョンの流動特性は粘度を介してカップリングを行った．
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また，本モデルでは重力や浮力などによる三次元的な影響は無視出来ると仮定し，流

動場は二次元領域に限定して計算を行った．

2.2 非一様せん断での微粒子挙動

本研究で用いたせん断場での微粒子分散・凝集モデルは Hasegawaら [79] が開発し

たモデルを用いている．このモデルの基礎となる高濃度サスペンジョンにおける微粒子

の挙動を予測モデルは，薄井 [71] が提案したチキソトロピーモデルである．薄井は微粒子

凝集体の凝集速度はブラウン凝集・せん断凝集およびせん断破壊によって支配されると

仮定し，次のようなモデルを導いた．

dk
dt
=

4αbkbTN0

3η0
+

4αsφkγ̇
π

−
3πd3

0k
4F0Nb

(
k

1 − ε − 1
)
ηγ̇2 (2-1)

ここで，k [-]，t [s]，kb [J·K−1]，T [K]，N0 [m−3]，φ0 [-]，ε [-]，d0 [m]，η [Pa·s]，η0 [Pa·s]，

および γ̇ [s−1]はそれぞれクラスターに含まれる粒子数，時間，ボルツマン定数，絶対温

度，単位体積あたりに含まれる粒子の個数，見かけの固体体積分率，クラスター内におけ

るボイド率，一次粒子径，サスペンジョン粘度，分散媒粘度，およびせん断速度を表わ

す．なお，αb ( = 0.58) [-]，αs ( = 0.60) [-]はそれぞれブラウン凝集，せん断凝集に関す

る速度定数であり，Higashitaniら [14, 15, 16] によって得られた．また，F0 [J]，Nb [-]は

粒子間凝集エネルギーおよび，クラスターが破壊されるときに，切断される粒子鎖の数で

あり，Nb は次のように表わされる．

Nb =
kd0

2dk
(2-2)

なお，dk [m]は k個の粒子をによって構成されるクラスターのクラスター径である．

Usuiらのモデルにおいては，せん断によって球形クラスターが 2つの等しい体積を

持つクラスターへ分裂する過程を仮定している．Hasegawaら [78, 79] のモデルでも同様

の分裂過程を考慮しており，奇数個の微粒子が凝集したクラスターの破壊を説明するた

めに，k個の微粒子が凝集したクラスターが (k + 1)/2個と (k − 1)/2個のクラスターに分
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裂する場合を考慮すると以下の式が得られる．

dnk

dt
= − 3

4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(k − 1)

(
k

1 − ε − 1
)

nk

+
3
2
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(2k − 1)

(
2k

1 − ε − 1
)

n2k

+
3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(2k − 2)

(
2k − 1
1 − ε − 1

)
n2k−1

+
3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

2k

(
2k + 1
1 − ε − 1

)
n2k+1 (2-3)

この式にせん断凝集とブラウン凝集による凝集項式とせん断破壊項を考慮して次の

式を導いた [79]．

dnk

dt
=

1
2
αb

i= j=1∑
i=1

2kbT
3η0

(ri + r j)
(

1
ri
+

1
r j

)
nin j

− αb

∞∑
i=1

2kbT
3η0

(ri + r j)
(

1
ri
+

1
r j

)
nin j

+
1
2
αs

i= j−1∑
i=1,I+ j=k

4γ̇
3

(ri + r j)3nin j − αs

i= j−1∑
i=1,I+ j=k

4γ̇
3

(ri + r j)3nin j

− 3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(k − 1)

(
k

1 − ε − 1
)

nk +
3
2
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(2k − 1)

(
2k

1 − ε − 1
)

n2k

+
3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(2k − 2)

(
2k − 1
1 − ε − 1

)
n2k−1 +

3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

2k

(
2k + 1
1 − ε − 1

)
n2k+1

(2-4)

本研究では上式に二次元の対流項を付与した式を用いた．

∂nk

∂t
+ ux
∂nk

∂x
+ uy

∂nk

∂y
=

1
2
αb

i= j=1∑
i=1

2kbT
3η0

(ri + r j)
(

1
ri
+

1
r j

)
nin j

− αb

∞∑
i=1

2kbT
3η0

(ri + r j)
(

1
ri
+

1
r j

)
nin j
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+
1
2
αs

i= j−1∑
i=1,I+ j=k

4γ̇
3

(ri + r j)3nin j

− αs

i= j−1∑
i=1,I+ j=k

4γ̇
3

(ri + r j)3nin j

− 3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(k − 1)

(
k

1 − ε − 1
)

nk

+
3
2
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(2k − 1)

(
2k

1 − ε − 1
)

n2k

+
3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

(2k − 2)

(
2k − 1
1 − ε − 1

)
n2k−1

+
3
4
π · γ̇2

F0Nb

η · d3
0

2k

(
2k + 1
1 − ε − 1

)
n2k+1 (2-5)

なお，本モデルでは，微粒子の凝集・破壊挙動は二次元領域においてのみおこり，重

力や浮力などによる三次元的な影響は無視出来ると考えた．後述するモデルの検証にお

いても重力や浮力を無視出来る条件下での実験を行った．

2.3 流動場の解析

数値計算領域としては二次元の領域を仮定した．座標系は計算する流路形状によっ

てデカルト座標系・円筒座標系を採用した．

流体挙動の計算には Patankar[80] によって提案された Semi-Implicit Method for

Pressure Linked Equations（SIMPLE）法を採用した．計算に用いた基礎式を以下に示

す [81]．

連続の式

∂ux

∂x
+
∂uy

∂y
= 0 (2-6)

Cauchyの運動方程式

ρ

(
∂ux

∂t
+ ux
∂ux

∂x
+ uy

∂ux

∂y

)
= −∂P
∂x
+

(
∂τxx

∂x
+
∂τyx

∂y

)
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ρ

(
∂uy

∂t
+ ux
∂uy

∂x
+ uy

∂uy

∂y

)
= −∂P
∂y
+

(
∂τxy

∂x
+
∂τyy

∂y

)
(2-7)

なお，応力テンソル τxx，τyx，τyy はそれぞれ以下のとおりである．

τxx = 2η
∂ux

∂x

τyx = η

(
∂uy

∂x
+
∂ux

∂y

)
τyy = 2η

∂uy

∂y
(2-8)

なお，ux [m/s]，uy [m/s]はそれぞれ x方向の速度成分，y方向の速度成分である．また，

ρ [kg/m3]は分散媒密度である．

2.4 サスペンジョン粘度の算出

サスペンジョンの粘度に関しては，古くは Einstein[82] が提案した粘度式が広く知ら

れている．粘度が η0 [Pa·s]の分散媒中に球形微粒子が分散した系の粘度 η [Pa·s]は

η = η0(1 + 2.5φ) (2-9)

で与えられる．なお，φ [-]は固体体積分率であり，単位体積中に分散粒子が占める割合

を表わしている．この理論式では無限希釈された系を想定しており，周囲の粒子および

壁による流動場の乱れがないことを仮定している．なお，この理論式を導くにあたり 1

個の粒子がサスペンジョンの粘性に与える影響を表わす固有粘度 [η] [cm3/g]

[η] = lim
c→0

η − η0

η0c
(2-10)

を考え，計算することで

[η] = 2.5 (2-11)

を導いている．ここで c [g/cm3]は高分子の重量濃度であり，固有粘度の逆数となる．

しかしながら上記の粘度式は希薄系サスペンジョンにおいては成立するものの，高

濃度のサスペンジョンに適用することは出来ない．これを受けて高濃度サスペンジョン
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の粘度を予測する研究として，理論的なアプローチ [83, 84] や様々な実験式 [85, 86, 87] が提

案されている．例えば，Thomas[87] は単一球形粒子分散系の相対粘度データを分析し，

次の実験式を導いた．

η

η0
= 1 + 2.5φ + 10.05φ2 + A exp(Bφ) (2-12)

また，セルモデルと呼ばれるアプローチによる研究も多く行われている [88, 89, 90]．こ

のセルモデルでは粒子の周りに仮想的なセルを想定し，高濃度サスペンジョンの粘度を

予測するモデルである．その中の一つに，Simha[89] のセルモデルがある．このモデルで

は均一な球形粒子の分散系に対して，粒子間相互作用を考慮して各球形粒子の周囲に仮

想的なセルを考え，セル内の速度分布から粘性消散による粘度上昇分を見積もることで

サスペンジョン粘度が予想されており，以下の式をもって表される．

η

η0
= 1 + 2.5λ(γ)φ (2-13)

ここで，γ [-]はセルの半径と粒子の半径の比であり，λ(γ)は次のような関数として表わ

される．

λ(γ) =
4(1 − γ7)

4(1 + γ10) − 25γ3(1 + γ4) + 42γ5 (2-14)

Einstein や Thomas らの粘度式は低固体体積分率ではよく実験値と一致するも

のの，高固体体積分率では実験値との差異が大きくなることが知られている．また，

Hasegawa[78] らは高固体体積分率・高粘度のサスペンジョン中の微粒子分散・凝集モデ

ルを開発する際に，Simhaのセルモデルを採用している．そこで本研究でも，高固体体

積分率の場合にも適用することを考慮し，微粒子凝集体のサイズ分布から局所的な粘度

を算出する際には，Simhaのセルモデルを用いた．

2.5 微粒子分散・凝集挙動解析と流動解析の連成

Hasegawaら [79] のモデルでは一様なせん断場における微粒子の分散・凝集挙動を

予測するものであった．このモデルを流動場に適用するにあたり，流体の変形と微粒子
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凝集体に印加される変形を関連付ける必要がある．

ここで，流体の速度ベクトルを (ux,uy) で表したとき，二次元の直交座標系におけ

る流体の微小要素における速度勾配テンソル（velocity gradient tensor）を以下に示す

[91]．

Li j =

 ∂ux
∂x

∂ux
∂y

∂uy

∂x
∂uy

∂y

 (2-15)

また，二次元の円筒座標系では，流体の速度ベクトルを (ur,uθ)とすると，以下のように

表される．

Li j =

 ∂ur
∂r

1
r
∂ur
∂θ −

uθ
r

∂uθ
∂r

ur
r +

1
r
∂uθ
∂θ

 (2-16)

ここで変形速度テンソル Li j を以下のように，対称成分と反対称成分に分離する．

Li j =
1
2

(Li j + L ji) +
1
2

(Li j − L ji) (2-17)

ここで，L ji は Li j の転置行列である．さらに Li j を以下のように表す．

Li j = Di j +Wi j (2-18)

ここで，Di j は変形速度テンソル（deformation rate tensor），Wi j は回転速度テンソル

（rotation rate tensor）である．この時 Di j およびWi j は直交座標系では以下のように表

される．

Di j =


∂ux
∂x

1
2

(
∂ux
∂y +

∂uy

∂x

)
1
2

(
∂uy

∂x +
∂ux
∂y

)
∂uy

∂y

 (2-19)

Wi j =

 0 1
2

(
∂ux
∂y −

∂uy

∂x

)
1
2

(
∂uy

∂x −
∂ux
∂y

)
0

 (2-20)

また，円筒座標系での Di j およびWi j は以下のように表される．

Di j =

 ∂ur
∂r

1
2

(
1
r
∂ur
∂θ +

∂uθ
∂r −

uθ
r

)
1
2

(
1
r
∂ur
∂θ +

∂uθ
∂r −

uθ
r

)
ur
r +

1
r
∂uθ
∂θ

 (2-21)
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Wi j =

 0 1
2

(
1
r
∂ur
∂θ −

∂uθ
∂r −

uθ
r

)
1
2

(
∂uθ
∂r +

uθ
r − 1

r
∂ur
∂θ

)
0

 (2-22)

ここで，せん断速度 γ̇を以下のように与える．

γ̇i j = 2Di j (2-23)

流体の微小要素中に含まれている微粒子凝集体も流体と同じだけのひずみを受けている

とみなすと，流体中の微粒子凝集体がうけるせん断速度の大きさは( |γ̇kmγ̇mk|
2

) 1
2

(2-24)

として与えられる．

2.6 結言

本章では，せん断場での凝集体の生成・破壊モデルの非一様せん断速度場への拡張

を行った．Hasegawa ら [79] のモデルでは単一のせん断速度を条件として与え，微粒子

凝集体の生成・破壊速度を予測するものであった．非一様せん断場に拡張するにあたっ

て，流体の変形速度から微粒子凝集体がうけるひずみを算出して，せん断速度として与え

ることで過去のモデルを流動場に適用した．

以降の章では，まず本章で開発した非一様せん断場におけるをモデルの検証を行い，

続いて本モデルを用いてせん断場における微粒子凝集体の分布挙動の解析を行う．



17

第 3章

バックワードステップ流れ中の微粒
子分散・凝集特性

3.1 緒言

前章では Hasegawaらのモデルを非一様せん断場に拡張したモデルを開発した．本

章では，せん断速度が局所的に変動する流動場に関して，同一形状の流路内を流動するサ

スペンジョンを対象とした流動実験と数値計算を行い，それぞれから得られた結果を比

較検討することでモデルの検証を行った．

解析する領域としては流路下部にリブが配置された流れ場，いわゆるバックステッ

プ流れを対象とした．流動実験においては，マイクロ流路中にサスペンジョンを流動さ

せて微視的観察を行い，速度場および分散・凝集挙動を同時に解析した．数値計算におい

ては，マイクロ流路と同一形状の計算領域を与え，流動実験より得られた結果と比較検討

することで，モデルの検証を行った．
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3.2 実験手法

流れ場を計算するために，流路内に障害物を設置したマイクロ流路を作製して

（マイクロ化学技研社製）流動実験を行った．流動実験に用いたマイクロ流路の模式

図を Figure 3.1 に示す．流路を作製するにあたり，材質にはシリコーンの一種である

Polydimethylsiloxane（PDMS）を採用した．流路は PDMS を白板ガラスに圧着する

ことによって作製された．なおその際，PDMS基板表面をプラズマで活性化してガラス

と接合するパーマネントボンディング加工（恒久接着）を施した．流路形状は流路幅，流

路深さがそれぞれ 400，100 µm，流れ方向の長さが 60 mmであった．また，流路深さ

の精度は樹脂を流し込む鋳型の精度と収縮率に依存し，15～20% 程度となる．さらに，

流路入り口から 20 mm の箇所に断面方向幅 200 µm，流れ方向長さ 5 mm のリブを配

置した．すなわち，リブ上方の狭流路部分の流路幅は 200 µm となる．また配管は，流

路に外径 1 mm，内径 0.5 mm のシリコーンチューブを直接接続したものを作製する．

Figure 3.2に作成されたマイクロ流路の急拡大部分を光学顕微鏡を用いて 350倍で撮影

したものを示す．

実験装置全体の概略図を Figure 3.3に示す．調製したサスペンジョンはシリンジ内

に封入され，シリンジポンプを用いて押し出される．押し出されたサスペンジョンは外

径 5 mmの Polyetheretherketone（PEEK）製のチューブを介してシリコーンチューブ

の中に注入され，マイクロ流路内に導入される．
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Figure 3.1 Geometry of microchannel.

Figure 3.2 Micro channel (xy plane).

Figure 3.3 Microflow apparatus.
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Figure 3.4 Optical microscope KH-1300 (Hirox).
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マイクロ流路内を流動するサスペンジョンの流動特性および微粒子分散・凝集特性

の観測は光学顕微鏡 KH-1300（Hirox社製，Figure 3.4）を用いて行った．観測領域，お

よび座標系は Figure 3.5に示す．座標系は流れ方向を x，流れ断面方向を y，奥行き方向

を zとした．観測位置に関しては，x = 20 mm付近の急拡大部分を観測位置として採用

することで，断面方向の凝集体の分布が流れ場の中でどのような変化を示すのか観測し

た．また，奥行き方向については，奥行方向の中間点，すなわち z = 50 µmの位置を観

測位置として採用した．光学顕微鏡の焦点は上部壁面に焦点が合う位置と下部壁面に焦

点が合う位置の中間点として与え，光学顕微鏡に固定された CMOSレーザアナログセン

サ（IA-030，Keyence）を用いて設定した．

ここで光学顕微鏡において，一点に焦点を合わせたとき，同時に焦点の合っている

上下の厚みを焦点深度といい，以下の式で表される．

d f = 1.45 · λ

2 ×NA2 (3-1)

ここで，d f は焦点深度 [m]，λ [nm]は光源の波長である．今回の実験では光源として，

メタルハライドランプを用い，その波長は 550 nm として計算した．グリセリン溶液の

屈折率は 1.45として計算した．NA [-]は対物レンズの開口値であり下の式で表される．

NA =
1

2 · F (3-2)

F [-]は対物レンズの F値である．今回は NAが 0.50相当のレンズを用いた．これより，

今回行った光学顕微鏡での焦点深度は 1.59 µmだと計算され，分散粒子径よりも小さい

値であることが確認された．

ここで，流体中の粒子の沈降速度に関してはストークスの式が知られている．ス

トークスの式は，以下の式で表される．

vs =
d2

0(ρp − ρ)g
18 · η0

(3-3)

vs [m/s]はストークスの終末沈降速度，ρp [g/cm3]は粒子密度，g [m/s2]は重力加速度で

ある．これらより vs = -2.53×10−3 [µm/s] と算出された．このことから流路内の分散粒
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子は浮力をもつことがわかる．

今回行った流動実験では流入流量は 1 µl/sでありその平均流速は 2.0×10−4 m/sであ

るから，光学顕微鏡による撮像範囲内上流から下流まで 5秒程度で移動する．その間の

粒子の上昇長さは 0.0125 µmであった．これは分散粒子径の 0.01倍以下の長さである．

このため，今回の実験条件においては，十分に観察を行えることを確認した．

また，観察は深さ方向の中間部分を対象として行った．せん断速度は壁面近傍で最

大・中間部でゼロとなるため，今回の観察領域においては，奥行方向のせん断速度は無視

できるものとし，微粒子は xy平面のせん断のみが印加されるとした．

Figure 3.5 Observed area of micro flow experiment.

実験と計算の流動挙動を比較するにあたり，マイクロ流路内の速度場は Particle

Image Velocimetry 法（PIV 法）[92, 93] を用いた．PIV 法とは流動場に粒子を混入させ

て，連続撮影された可視化画像から，粒子の変位ベクトルを算出する方法である．PIV法

の中でも微視的な速度場の算出に用いられるものをマイクロ PIVといい多くの研究が行

われている [94, 95, 96, 97]．粒子の変位ベクトルを算出する方法としては画像相関法，粒子

追跡法などが挙げられるが，今回は FFT相互相関法を用いて解析を行った．まず流動挙

動を撮影し，得られた動画を 1フレームごとの静止画に変換する．なお，流動画像の撮影

にはハイスピードカメラ（EX-F1，CASIO）を用いた．今回は 600 fpsで撮影したため，
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1秒あたり 600 枚の静止画が得られた．次に得られた写真の中から，連続する 2つのフ

レームの同じ位置，同じ大きさの領域を検査領域として切り出した．さらにそれらの検

査領域の画像をそれぞれフーリエ変換した後に掛け合わせ，クロススペクトル（フーリエ

変換の積）を求めた．こうして得られたクロススペクトルを逆フーリエ変換することで

相互相関関数を得た．以上のプロセスを撮影画像の全領域に対して行うことで，それぞ

れの点における瞬間的な速度ベクトルを算出した．なお，撮影された静止画は 512×384

ピクセル，検査領域は 16×16ピクセルであった．

分散媒としては，グリセリン溶液を採用した．純粋なグリセリンでは圧力損失が大

きく，マイクロ流路内を流れなかったため，少量のイオン交換水を加え，97%のグリセリ

ン溶液を作製し分散媒とした．なお，溶液の密度は 1.25 g/cm3 で粘度は 0.5 Pa·sであっ

た．分散粒子には粒径 3.5 µm，密度 1.06 g/cm3 のポリスチレン粒子（テクポリマー，積

水化成品工業社製）を用いた．

サスペンジョンの作製においては，ポリスチレン粒子を純水に分散させ，グリセリ

ン溶液を加え，マグネチックスターラーを用いて撹拌することでサスペンジョンを得た．

この際の固体体積分率は 0.010であった．

得られたサスペンジョンを応力制御型レオメーターMCR-301（Anton Paar 社製，

Figure 3.6）を用いてレオロジー特性の測定を行った．せん断試験を行う際にはサンプル

に均一せん断を与えるために，コーンプレートを用いた．コーンプレートは直径 50 mm，

角度が 1◦ のものを用いた．測定温度は 25◦Cで行った．せん断速度は 1から 1000 s−1 ま

で変化させた．

なお，調製したサスペンジョン粘度は 0.5 Pa·sほぼ一定の値を示し，ニュートン流

体であることが確認された．このことは，サスペンジョン中にポリスチレン粒子を分散

させているものの，その割合が小さいため，Shear-thinning挙動を示すまでにいたらな

かったと考えられる．
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Figure 3.6 Stress controlled Rheometer MCR-301 (Anton Paar).

3.3 計算手法

Figure 3.7に示すバックステップ流れを対象として計算を行った．なお，流路形状

としてはリブ高さH，流路幅Wはそれぞれ 200，400 µmのような流路を対象として行っ
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た．流路長さ L は 0.7 mm とした．平均流速としては断面方向平均で 380 µm/s の速度

を与えた．なお，この際のリブ高さ基準のレイノルズ数は 1.45×10−4 であった．凝集挙

動に関しては，Hasegawaらのモデル [79] を基に微粒子の移流を考慮した輸送方程式を

用いた．

局所の凝集体分布から局所粘度を算出し流れの運動方程式に代入して計算を行った．

凝集挙動については，流れの運動方程式と凝集体の輸送方程式を繰り返し計算して解い

た．流動場を計算するに際し，各格子点における速度場，圧力場を計算する必要がある

が，全てのパラメーターを同一格子点で計算すると，振動解が生じる．それを解消するた

め，速度場と圧力場を異なる格子点で計算する，Figure 3.8の様なスタッガードグリッド

（くい違い格子）が広く用いられている．本研究においては，速度場と，圧力場および微粒

子凝集挙動の計算を異なる格子点を用いて計算した．拡散項の離散化に関しては二次の

中心差分を用い，対流項には三次の風上差分である Quadratic Upstream Interpolation

for Convective Kinetics (QUICK)[98] スキーム，圧力補正項の計算には SIMPLE[80] を

用い，時間進行は完全陰解法を用いた．格子としては，52×34個の格子点を計算領域内に

配置して計算を行った．境界条件としては流入部においては放物線状の速度分布を初期

条件として与え，凝集体の初期状態に関しては Komoda[21] らによるせん断速度 0.1 s－ 1

における実験結果を用いた．分散粒子としてはシリカ粒子（粒径 3.5µm）として，その

固体体積分率 φ0 は 0.010とした．温度は 293 Kとし，分散媒粘度は 195～1950 Pa·sま

で変化させ比較検討を行った．分散媒基準のレイノルズ数は 0.1とした．

3.4 結果と考察

Figure 3.9に数値計算によって得られたバックステップ流れの速度ベクトルを示す．

また，Figure 3.10には実験結果を PIV解析することによって得られた速度ベクトルを示

す．数値計算と実験によって得られた速度ベクトルの両方において，ステップ上面の狭

い流路領域からステップ後の広い流路領域に遷移するに伴って平均流速は低下し，また
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Figure 3.7 Computational domain for the backward-facing step flow.

それぞれの流路の中央部分で速度は大きくなっている様子が確認された．このことから，

せん断速度が計算領域内において局所的に大きく変動していることがわかる．

Figure 3.11には x/H = -0.6，0.6，1.2における断面方向の速度分布を示す．数値計

算より得られた速度分布と実験によって得られた速度分布をそれぞれプロットした．ス

テップの上流域において，数値計算の結果と流動実験による速度分布の結果は良好な一

致を示していることが確認された．

ステップ下流域においては速度分布のピーク位置が y/H = 1.5から 1.4へと移動し

ている様子が確認された．ピーク位置においては x/H = 0.6の箇所に低速度領域が存在

していることが Figure 3.10，3.11より確認された．この領域では，流動実験による速度

分布は数値計算による速度分布よりもわずかに大きな値をとることが確認された．また，

x/H = 1.2の箇所では，速度分布のピーク位置は y/H = 1.2近傍に移動していることが確

認され，ピーク位置が低い位置に移動していることが確認された．このことから，数値計

算に速度分布は壁近傍領域においては低く見積もられ，流路中央のピーク位置付近では

流動実験よりも大きく見積もられることがわかった．これらの数値計算と流動実験の間

の結果の際は実験における三次元効果による影響であると考えられる．つまり，流動実

験では低速度域においては流体と粒子は深さ方向に移動する傾向があるため，その影響

を考慮していない数値計算との間にいくらかの差異が生じたと考えられる．このような
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Figure 3.8 Staggered grid.

三次元効果は壁面近傍での流れの加速を引き起こすが，それと対照的に中央部分での速

度の低下を引き起こす．しかしながら，今回行った数値計算は二次元領域での計算のた

め，こういった三次元効果は考慮されていない．このことが上記のような流動実験と数

値計算の間の差異を引き起こしたと考えられる．

また，今回行った数値計算より得られた結果では，流れの再付着点は x/H = 0.51で

あった．Biswasら [99] はステップ高さが流路幅に対して 0.5であるような今回と同様の

バックステップ流れにおいて，水力相当径基準のレイノルズ数が 1より小さい場合は，剥

離した流れは x/H = 0.42で再付着することを示している．このことからも，今回の数値

計算の結果より得られた結果は妥当性のあるものであることが示された．



28 第 3章 バックワードステップ流れ中の微粒子分散・凝集特性

 0

 0.2

 0.4

 0.6

 0.8

 1

 1.2

 1.4

 1.6

 1.8

 2

-1 -0.5  0  0.5  1  1.5  2

y
/H

 [
-]

x/H [-]

Um

Figure 3.9 Velocity vector field in the backward-facing step flow obtained by the

numerical analysis.
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Figure 3.10 Velocity vector field in the backward-facing step flow obtained by

the micro-flow experiment.
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Figure 3.11 Velocity profile in the backward-facing step flow.: x/H = -0.6, 0.6, 1.2.
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Figure 3.12 に x/H = -0.6，0.6，1.2 の時の平均凝集粒子数をそれぞれ示す．また

Figure 3.13には y/H = 0.2，0.5，0.8での凝集体の積算分布を示す．

上流域では，平均の凝集体の大きさにおいて，数値計算の結果は実験結果と良好な

一致を示した．また積算分布に関しても同様に良好な一致を示している．

x/H = 0.6の位置において，数値計算の結果は y/H = 1.4に大きなピークを示した．

この点はせん断速度がゼロになる点である．一方，せん断速度が大きくなる壁面近傍で

はクラスターサイズは小さくなっていることが確認された．これらの結果は流れ場のせ

ん断速度などの条件と比べると妥当性のある結果である．また，ステップ下流域におい

ては，実験の結果は数値計算の結果と比較するといくつかの差異が見られた．その差異

はステップ下流域の下部壁面の近傍で特に大きくなっていることが確認された．
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Figure 3.12 Mean cluster size in the backward-facing step flow.: x/H = -0.6, 0.6, 1.2.
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Figure 3.13 Cumulative frequency of the mean cluster size in the backward-

facing step flow.: x/H = -0.6, 0.6, 1.2.
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Figure 3.14 Cumulative frequency of the mean cluster size in the backward-

facing step flow.: x/H = -0.6, 0.6, 1.2.

Figure 3.14に，x/H = -0.6，0.6，1.2における固体体積分率の分布を示す．
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3.5 結言

本章では，非一様せん断場における微粒子の分散・凝集挙動を予測するモデルの開

発研究において，開発したモデルの検証を行った．検証手法としては，バックステップ流

れを対象とした数値計算と，マイクロ流路を用いた流動実験を行いそれぞれの結果を比

較検討することでモデルの検証を行った．

その結果，流動場や凝集特性において，再付着点近傍において実験結果と数値計算

結果に差異が見られたが，これは数値計算を二次元領域によって行ったために，三次元方

向の流動挙動が実験と一致しなかったためだと考えられる．しかしながら，再付着近傍

以外の領域においては流動実験と数値計算の結果は良好な一致を示した．このことから，

本モデルは非一様せん断での流動挙動および微粒子分散・凝集挙動を予測することが可

能であることが示された．以降の章では本モデルを様々な計算領域に適用することで非

一様せん断場でのサスペンジョンの定常・非定常挙動の解析と検討を行う．
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第 4章

平行平板間流れ中の微粒子分散・凝
集特性

4.1 緒言

3章では流路形状が急激に変化する流路における微粒子分散・凝集挙動の解析を行っ

た．また，マイクロ流路を用いた流動実験もあわせて行い，比較することで，モデルの検

証を行った．その結果，二次元領域においてはサスペンジョンの流動特性・および微粒子

分散・凝集特性を予測できることが示された．

本章では二次元の平行平板間流れを対象とした流動解析および微粒子分散・凝集特

性解析を行う．またサスペンジョン条件や流動条件を変化させた計算を行い，各種条件

が分散・凝集特性に与える影響について検討した．

4.2 計算手法

計算領域としては，Figure 4.1の様な二次元の平行平板流れを対象として計算を行っ

た．流路高さ H [m]，流路長さ L [m]はそれぞれ 50 mm，200 mmとして計算を行った．

座標系および原点の位置は Figure 4.1に示したとおりである．
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計算スキームには SIMPLE[80] を用いて計算を行った．差分化手法としては，拡散項

の離散化に関しては二次の中心差分を，対流項には QUICK スキーム [98] を，時間差分

は完全陰解法を用いて差分化した．格子にはスタッガード格子を採用し 51×21個の主格

子点を計算領域内に配置して計算を行った．計算するサスペンジョンは，一次粒子径 d0

= 2.5 µm，固体体積分率 φ0 = 0.10とし，分散媒粘度を 195から 1950Pa·sまで変化させ

た．流動の条件は，レイノルズ数 Re = 0.10として計算を行った．なおレイノルズ数は以

下のように定義した．

Re =
ρUmDH

η0
. (4-1)

ここで，Um [m/s]，DH [m]および η0 [Pa·s]はそれぞれ平均流速，水力相当直径（ = 2H），

分散媒粘度である．境界条件としては流入部においては放物線状の速度分布を初期条件

として与え，凝集体の初期条件に関しては，Komoda[21] らによるせん断速度 0.1 s－ 1 に

おける実験結果を用いた．

Figure 4.1 Computational domain for the flow between parallel plates.
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4.3 結果と考察

4.3.1 分散媒粘度が与える影響

Figure 4.2 に分散媒粘度 η0 を 195，395，595 および 1950 Pa·s と変化させた時の

x/L = 0.50における断面方向の速度分布を示す．速度分布はそれぞれの条件における平

均流速 Um で規格化を行った．その結果，全ての分散媒粘度条件において放物線状の速

度分布が得られた．なお，今回行った計算では助走区間は十分に短い（助走区間：x/L =

0.02）ため，x/L = 0.50において流れは十分に発達していると考えた．また，Figure 4.3

に分散媒粘度 η0 を 195，395，595および 1950 Pa·sと変化させた時の，x/L = 0.50にお

ける平均凝集体構成粒子数の断面方向の分布を示す．図より，全ての分散媒粘度条件に

おいて流路断面方向の中央部分（y/H = 0.5）でもっとも大きくなり，壁際で凝集体が破

壊されている様子が確認された．このことは，Figure 4.2で示したように速度分布は放物

線状であるため，流路中央部分ではせん断速度がゼロになるため，凝集体の破壊が進ま

ず，比較的大きな凝集体が存在しているものと考えられる．さらに，壁面近傍ではどの分

散媒粘度条件においても凝集体が破壊され，η0 = 395，595および 1950Pa·sにおいては，

ほぼ単分散に漸近している様子が確認された．また凝集体の大きさは，分散媒粘度が上昇

するのに伴って流路断面方向全域で減少していることが確認された．このことは，分散媒

粘度・溶液粘度が上昇することで凝集体に印加される応力が上昇したことによると考え

られる．また，分散媒粘度が上昇するのに伴って，流路中央部の速度がわずかに減少し，

壁近傍の速度が上昇している様子が確認された．このことは凝集体が破壊されることで

局所的な粘度が変化し，運動量の拡散挙動が変化したことに起因していると考えられる．
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395, 595 and 1950 Pa·s.
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Figure 4.4 (a)，(b)，(c)および (d)にはそれぞれ分散媒粘度 η0 を 195，395，595お

よび 1950 Pa·sと変化させた時の x/L = 0.50における平均凝集粒子数の積算分布を示す．

また，入口で与えた凝集体の初期条件を点線で与えた．図より，大きな凝集体は壁面近傍

で破壊されていることがわかる．また，η0 = 1950 Pa·sの時には，完全に凝集体が破壊さ

れ，完全分散状態になっている様子が確認できた．流路中央部分，y/H = 0.47の領域に

おいては，分散媒粘度が大きい場合であっても，η0 が 195Pa·sの時と同様の凝集体分布

を示すことが確認された．

Figure 4.5 に分散媒粘度 η0 を 195，395，595 および 1950 Pa·s と変化させた時の

x/L = 0.50における断面方向の粘度分布を示す．それぞれの分散媒粘度条件に対応して

異なる粘度分布が得られたが，分散媒粘度が大きくなるほど粘度分布がシャープなもの

に変化している様子が確認された．このことは，Figure 4.3に示したように，高粘度条件

下では凝集体に印加される応力が増大し，平均の凝集体のサイズ分布がシャープな分布

になることと対応している．また，Figure 4.6に分散媒粘度 η0 を変化させた時の，流路

中央部分と壁際の相対粘度（η/η0）を示した．なお相対粘度算出に用いた局所サスペン

ジョン粘度は壁面最近傍の粘度である．また Simha[89] のセルモデルによって算出した相

対粘度もあわせて示した．相対粘度は分散媒粘度の増加とともに流路中央部においても

壁面近傍においても，減少していることがわかる．
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Figure 4.4 Effect of solvent viscosity on the cumulative frequency of the mean

cluster size.: η0 = 195, 395, 595 and 1950 Pa·s.
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4.3.2 レイノルズ数が与える影響

Figure 4.7 にレイノルズ数 Re を変化させた時の速度分布を示す．なお，これらの

速度分布はそれぞれの場合の断面平均流速 Um で規格化している．また，ニュートン流

体の速度分布の理論値もあわせてしめした．すべての速度分布は放物線状の速度分布で

はあったが，流路中央部（y/H = 0.5 付近）では速度が低下し，ニュートン流体の速度

分布との間に差異が生じることが確認された．また，固体体積分率 φ0 や分散媒粘度 η0

が同じであっても流動条件が異なれば微粒子凝集特性も異なることが示され，ニュート

ン流体の速度分布との差異はレイノルズ数が小さいほど大きくなることがわかった．ま

た Figure 4.8にレイノルズ数 Reを変化させた時の平均凝集体構成粒子数の分布を示す．

すべての条件において流路中央部（y/H = 0.5）が最大となる分布が得られた．しかしな

がら，流路中央部分以外の領域に関しては凝集体のサイズは条件によって大きく異なる．

Re = 0.1 では断面方向全領域に大きな凝集体が存在しているが，他の条件では流路中央

以外の凝集体は破壊されていることが確認された．
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Figure 4.7 Effect of Reynolds number on the velocity profiles.: Re = 0.1, 0.5 and 1.0.
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Figure 4.9 に Re = 0.1，0.5 および 1.0 における凝集粒子数の積算分布を示す．ま

た，数値計算の初期条件の積算分布を点線であわせて示した．すべての条件において，流

路中央部では凝集体が壊れにくく，壁面近傍では壊れやすいという結果が得られた．ま

た，Re = 0.1では流路中央部分（y/H = 0.47）では初期状態からほぼ壊れずにそのまま

の分布を示すことが確認された．Re = 0.5および 1.0においては，流路中央部以外の領域

では凝集体はほぼ破壊されていることがわかった．なお，これらの結果は Figure 4.8で

得られた結果とも対応するものである．

Figure 4.10にレイノルズ数 Reを変化させた時の断面方向の粘度分布の結果を示す．

レイノルズ数が高くなるにしたがい，粘度分布がシャープな分布へと変化している様子

が確認された．Figure 4.7に示したように，レイノルズ数が増加するに従って流路中央部

分の速度は低下する．この事は，中央部分の粘度が増加したことで運動量の拡散が促進

されたことに起因すると考えられる．また，高レイノルズ数域で粘度が上昇する挙動は

Figure 4.8に示した凝集体のサイズ分布と対応したものであり，凝集粒子数の増加が粘度

上昇を引き起こしたものと考えられる．Figure 4.11にレイノルズ数 Reを変化させた時

の相対粘度（η/η0）を示す．また，固体体積分率 φ0 と Simha[89] のセルモデルより算出

した相対粘度を点線であわせて示す．なお相対粘度算出に用いた局所サスペンジョン粘

度は壁面最近傍の粘度である．レイノルズ数 Reの上昇とともに相対粘度が低下し Re =

0.5および 1.0では壁近傍の相対粘度は 1.35程度まで低下し，Simhaの式に漸近するこ

とがわかった．
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Figure 4.9 Effect of Reynolds number on the cumulative frequency of the mean

cluster size.: Re = 0.1, 0.5 and 1.0.
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4.3.3 固体体積分率が与える影響

Figure 4.12 に固体体積分率 φ0 を 0.10，0.15 および 0.25 と変化させた時の速度分

布を示す．全ての条件において放物線状の速度分布が得られ，固体体積分率 φ0 が上昇す

るに伴って流路中央部分の速度が低下する挙動が確認された．また，Figure 4.13に平均

凝集体構成粒子数の分布を示す．平均凝集粒子数は中央部分ではほぼ変化はなかったが，

中央部以外の領域では壁面に近いほど破壊が進行する様子が確認された．また固体体積

分率 φ0 が上昇すると伴に，平均凝集粒子数の分布はシャープに変化することがわかっ

た．Figure 4.12で流路中央部分の速度が低下するのは，平均の凝集体サイズは変わらな

いものの，固体体積分率 φ0 が上昇したことによるサスペンジョン粘度が上昇し，運動量

の拡散が促進されたことに起因するものと考えられる．
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Figure 4.12 Effect of solid volume fraction on the velocity profiles.: φ0 = 0.10, 0.15 and 0.25.
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Figure 4.14 に固体体積分率 φ0 = 0.10，0.15 および 0.25 を変化させた場合の凝集

体構成粒子数の積算分布を示す．y/H = 0.47の位置ではどの条件であっても凝集体は破

壊されておらず，初期条件のまま維持されていることが確認された．また，y/H = 0.10，

0.23の位置の分布どの条件であっても大きくは変わらず，単分散に近い状態であること

がわかった．

Figure 4.15に固体体積分率 φ0 を変化させた時の粘度分布の結果を示す．与えた固

体体積分率の条件に対応して粘度が変化し，また固体体積分率が大きくなるほど粘度分

布がシャープになる様子が確認できた．このことは Figure 4.13 に示したように平均凝

集粒子数の分布が固体体積分率が高くなるほどシャープな分布になることと対応してい

る．Figure 4.16 はそれぞれ相対粘度に与える固体体積分率の影響 φ0 を示す．なお相対

粘度は壁面での局所サスペンジョン粘度を分散媒粘度で除したものとした．入口で与え

た固体体積分率が大きな値を取る時には，相対粘度は Simhaの式から離れた結果を示し

た．特に φ0 = 0.25の際には Simhaの式よりも大きな値をとっていることが確認された．

壁面ではどの固体体積分率条件でもほぼ完全分散に近い状態であるが，Figure 4.17に示

したように壁面近傍の局所固体体積分率は φ0 よりわずかに高くなる．Simha のモデル

式では固体体積分率に鋭敏に粘度変化するため，サスペンジョンの局所固体体積分率と

φ0 の差が最大となる φ0 = 0.25の時に壁面の相対粘度と Simhaの式の差異が最も大きく

なったのだと考えられる．
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Figure 4.14 Effect of solid volume fraction on the cumulative frequency of the

mean cluster size.: φ0 = 0.10, 0.15 and 0.25.



4.3 結果と考察 55

 100

 1000

 10000

 0  0.2  0.4  0.6  0.8  1

V
is

co
si

ty
 [

P
a

⋅s
]

y/H [-]

η0 = 195 Pa⋅s

Re = 0.1

φ0 = 0.10
φ0 = 0.15
φ0 = 0.25

Figure 4.15 Effect of solid volume fraction on the suspension viscosity profiles.:

φ0 = 0.10, 0.15 and 0.25.



56 第 4章 平行平板間流れ中の微粒子分散・凝集特性

 0

 2

 4

 6

 8

 10

 12

 14

 0  0.05  0.1  0.15  0.2  0.25  0.3

R
e
la

tiv
e
 V

is
co

si
ty

 [
-]

φ0 [-]

η0 = 195 Pa⋅s

Re = 0.1

Wall
Center
Simha

Figure 4.16 Effect of solid volume fraction on the relative viscosity.: φ0 = 0.10,

0.15 and 0.25.

 0

 0.1

 0.2

 0.3

 0.4

 0.5

 0  0.2  0.4  0.6  0.8  1

L
o

ca
l s

o
lid

 v
o

lu
m

e
 f

ra
ct

io
n

 [
-]

y/H [-]

η0 = 195 Pa⋅s

Re = 0.1

φ0 = 0.10
φ0 = 0.15
φ0 = 0.25

Figure 4.17 Effect of solid volume fraction on the local solid volume fraction

profile.: φ0 = 0.10, 0.15 and 0.25.



4.3 結果と考察 57

4.3.4 壁面せん断応力とバルク速度

分散媒粘度，レイノルズ数および固体体積分率を変化させた時の各条件が微粒子の

分散・凝集特性に与える影響を検討してきたが，2章で示したように凝集体の破壊特性に

はこれらの因子が複数絡み合ったものである．そこで，これまでに示したそれぞれの結

果において壁面のせん断応力を算出し，Figure 4.18に示す．壁近傍の平均凝集粒子数と，

断面方向に平均した平均凝集粒子数を合わせて示している．壁面のせん断応力の増加と

ともに壁近傍の凝集体サイズも断面平均した凝集体サイズも減少している様子が確認で

き，応力を用いて整理することで各計算条件の結果を整理できることがわかった．また，

壁面のせん断応力が高くなるほど，壁近傍の凝集体サイズと断面平均した凝集体サイズ

の差が小さくなっており，断面方向に凝集体サイズの均一化が進んでいることが確認で

きた．

これまでに示した結果をバルク速度で整理して Figure 4.19 に示す．バルク速度が

上昇するのに伴い，壁近傍の凝集体サイズと断面平均した凝集体サイズが減少している

ことが確認された．このことから，分散媒粘度，レイノルズ数および固体体積分率などの

各条件によって凝集体サイズが受ける影響は各条件でのバルク速度で整理することで一

元的に比較することができることがわかった．



58 第 4章 平行平板間流れ中の微粒子分散・凝集特性

 0

 2

 4

 6

 8

 10

103 104 105 106

M
e

a
n

 n
u

m
b

e
r 

o
f 

p
a

rt
ic

le
s 

in
 a

 c
lu

st
e

r 
[-

]

Wall shear stress [Pa]

initial
Wall

Average

Figure 4.18 Relationship between the wall shear stress and the mean number of

particles in a cluster.



4.3 結果と考察 59

 0

 2

 4

 6

 8

 10

10-1 100 101

M
e
a
n
 n

u
m

b
e
r 

o
f 
p
a
rt

ic
le

s 
in

 a
 c

lu
st

e
r 

[-
]

Bulk velocity [m/s]

initial
Wall

Average

Figure 4.19 Relationship between the mean velocity and the mean number of

particles in a cluster.



60 第 4章 平行平板間流れ中の微粒子分散・凝集特性

4.4 結言

前章までで，非一様せん断場中の分散・凝集挙動を予測するモデルの開発と，そのモ

デルの検証が行われた．その結果，本研究において開発されたモデルは十分にサスペン

ジョン中の微粒子分散・凝集特性を予測できるものであることが示された．

本章では二次元の平行平板間流れを対象とした数値計算を行い，流動条件やサスペ

ンジョン条件によって凝集特性がどのように変化するのか検討を行った．計算条件とし

ては，分散媒粘度，固体体積分率，レイノルズ数を変化させて流動条件を変動させて，そ

の結果の検討を行った．その結果，高せん断が印加される壁面近傍では凝集体が破壊さ

れ，凝集体の大きさが小さくなって行く様子が確認された．さらに，分散媒粘度やレイノ

ルズ数や固体体積分率などが高い場合には，壁面近傍の凝集体は全て破壊されて完全分

散状態に達していることが確認された．このことから壁面近傍においては平均凝集粒子

数は壁面せん断応力による影響が支配的であることがわかった．また，流路中央部にお

いては凝集体は初期条件から大きく破壊されること無くその大きさを維持していた．こ

のことは，放物線状の速度分布を示す平行平板流れでは，流路中央部においてはせん断速

度が小さくなるため，凝集体が破壊されずに維持していることに起因する．しかしなが

ら，平均凝集粒子数は断面方向の平均凝集粒子数とは相関を示さなかった．これは，流路

中央のクラスターは壁面せん断特性によりわずかに影響を受けることに起因する．断面

方向の平均凝集粒子数分布は平均流速との相関のほうが強いことがわかった．平均速度

もまた壁面近傍ではクラスターサイズと相関があった．バルク速度は容易に計測できる

ので，実プロセスにおける分散・凝集特性の予測の際には予測パラメータとしてはバルク

速度を用いるのが適切であると思われる．
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同軸二重円筒内流れ中の微粒子分
散・凝集特性

5.1 緒言

前章までで，非一様せん断場における微粒子の分散・凝集挙動を予測するモデルの

開発とモデルの検証が行われた．さらに二次元の平行平板間流れを対象とした数値計算

を行い，流動条件やサスペンジョン条件によって凝集特性がどのように変化するのか検

討が行われた．これらの結果より，二次元の範囲内におけ微粒子の分散挙動の定常解が

得られた．

しかしながら，実際の製造プロセスにおいては，凝集体の挙動は時間経過とともに

大きく変化する．そこで本章では，本研究において開発したモデルを非定常場に適応し

て計算を行い，せん断が印加された中で時間経過とともに凝集体が破壊されていく様子

の計算を行った．
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5.2 計算手法

同軸二重円筒内流れの数値計算を行うにあたり，座標系を円筒座標系に変更した計

算を行った．円筒座標系での微粒子の分散・凝集モデルは以下のように表される．

∂nk
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ここで ur，uθ は，それぞれ半径方向・回転方向の速度である．また連続の式・およ

び運動方程式は以下のように表される．

連続の式

1
r
∂(rur)
∂r

+
1
r
∂uθ
∂θ
= 0 (5-2)

Cauchyの運動方程式

ρ
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ここでは Figure 5.1 (a)に示したような円筒形状の計算領域を作成した．内筒が時計

回りに回転することで流体にせん断が与えられる．計算領域としては外筒径は 38 mm，

内筒径は 22.8 mmとした．将来的に混練機内の流動・微粒子分散凝集挙動解析に拡張す

ることを考慮し，外筒径は一般的に用いられている混練機の内径と一致させた．格子点

としては半径方向に 32点，回転方向に 122点の格子を配置した．与えた格子点の配置を

Figure 5.1 (b)に示す．半径方向には内側で格子間隔が密になるように与え，回転方向に

は等間隔に（格子間隔：3◦）与えた．なお，回転方向の格子点は 0◦ 位置で重なりを持つ

ような配置を与えた．

せん断を与えられる流体としては，分散媒粘度 η0 =195 Pa·s，密度 ρ = 1000 kg/m3

の分散媒に粒径 d0 = 2.5 µm のシリカ粒子を固体体積分率 φ0 = 0.15 で分散させた

サスペンジョンを対象とした．流動条件は，静止状態を初期条件として与え，角速度

ω =0.066 rad/sの予備せん断を 5 s印加した後に角速度を 10倍の 0.66 rad/sに変化させ

ることで，急激なせん断の印加が速度場・平均凝集粒子数分布に与える影響を調べた．な

おこの時のせん断速度は予備せん断時が 0.1 s−1，本せん断時が 1 s−1 である．また，サス

ペンジョン中の微粒子凝集体のサイズ分布に関しては，Komoda[21] らによる実験結果を

初期条件として用いた．境界条件としては内筒および外筒壁面部分にすべり無し条件を

与えた．さらに，粒子間結合エネルギー F0 を変化させた計算を行い，粒子間の相互作用

の大きさとせん断場での凝集体の破壊挙動との関係を調査した．
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(a) Geometry

(b) Grid used for computation

Figure 5.1 Computational domain for the flow between two coaxial cylinders.
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5.3 結果と考察

5.3.1 平均凝集粒子数の時間変化

Figure 5.2に平均凝集粒子数の時間変化を示す．また，Hasegawaら [78]がレオメー

ターを用いて行った実験結果および Hasegawaらのモデルを用いた数値計算によって得

られた平均凝集粒子数の時間変化特性もあわせて示す．過去の Hasegawaらのモデルを

用いた計算では平均凝集粒子数はなだらかに減少し，その破壊速度はせん断印加時間に

よって大きな差はなかった．しかし，実験より得られた凝集粒子数の時間変化はせん断

印加直後に大きく減少し，その後一定値に収束し，せん断印加時間 100 sで平均凝集粒子

数は 3.5程度まで減少する．本モデルを用いた解析結果では，平均凝集粒子数はせん断印

加開始直後に減少し，印加時間 40 sでほぼ定常値に達しており，実験値と同様の凝集体

破壊特性を示すことが確認された．このことから，本モデルは高濃度系のサスペンジョ

ン中の微粒子凝集体の破壊挙動にも適用できることが示された．



66 第 5章 同軸二重円筒内流れ中の微粒子分散・凝集特性

0 20 40 60 80 100
 [s]

0

2

4

6

8

10

M
e
a
n
 n

u
m

b
e
r 

o
f 

p
a
rt

ic
le

s 
in

 a
 c

lu
st

e
r 

[-
]

= . ×  J

Experimental
Hasegawa .
Numerical

Figure 5.2 Time dependence of the mean number of particles in a clus-

ter.:Experimental, Hasegawa et al.’s model and Present model.
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5.3.2 凝集体サイズ分布の評価

Figure 5.3 には対応する時間における局所粘度の半径方向分布を，対応する時間

における凝集体を形成する平均凝集粒子数の半径方向分布を Figure 5.4 に示す．また，

Figure 5.5に凝集体を形成する粒子数積算分布の時間変化を，内筒壁近傍（r/R = 0.61）

と外筒壁近傍（r/R = 0.95）の 2 点について示す．(a)-(c) はそれぞれ F0 = 2.7×10−13，

2.7×10−12 および 2.7×10−11 J の結果である．F0 = 2.7×10−13 J における粘度は内筒近傍

から徐々に減少しており，t = 100 sではその分布はほぼ平坦になっていることが確認さ

れた．また，F0 = 2.7×10−12，2.7×10−11 Jでは，粘度分布は外筒近傍で一時的に上昇した

後に減少に転じていることが確認された．この様な挙動は一般的なニュートン流体では

見られないものであり，サスペンジョンに急激にせん断が印加された際の非定常挙動の

特異性は粘度に依存する可能性が示唆された．平均凝集粒子数の分布では，全ての粒子

間結合エネルギー条件において，凝集体が破壊される様子が確認できたものの，その破

壊プロセスは異なり，もっとも粒子間結合エネルギーが小さい F0 = 2.7×10−13 Jでは，内

筒壁面近傍から徐々に破壊が進行するが，その他の粒子間結合エネルギー条件では一度

外筒壁面近傍で凝集がわずかに進行した後に，速度場の発達とともに破壊が進行する様

子が確認された．この挙動は粘度の分布の時間変化に対応するものである．また，F0 =

2.7×10−13 J の時の凝集粒子の積算分布では凝集粒子数が 10 程度の比較的小さい凝集体

はせん断印加とともに破壊されている様子が確認されたが，10以上の比較的大きな凝集

体の割合がわずかに増加していることが確認された．また，粒子間結合エネルギーが大

きくなるにしたがって，凝集が進む粒子の割合が増加していることも確認された．

次に半径方向の速度分布の発達挙動を Figure 5.6 に示す．F0 = 2.7×10−13 J の時の

速度分布は時間経過とともに発達していく様子が確認できたが，その他の条件下では，t

= 10 sにおいて一度発達した速度分布がその後わずかに減少に転じていることが確認さ

れた．このことは速度分布が発達するまでにかかる時間と，凝集粒子数分布が発達する
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までにかかる時間が異なり，それに伴い粘度分布が変動するため，速度場の発達挙動が不

均一になるものと考えられる．
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Figure 5.3 Viscosity profiles in the flow between two coaxial cylinders.: F0 =

2.7 × 10−13, 2.7 × 10−12 and 2.7 × 10−11 J.
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Figure 5.4 Mean cluster size profiles in the flow between two coaxial cylinders.:

F0 = 2.7 × 10−13, 2.7 × 10−12 and 2.7 × 10−11 J.
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Figure 5.5 Cumulative frequency of mean cluster size in the flow between two

coaxial cylinders.: F0 = 2.7 × 10−13, 2.7 × 10−12 and 2.7 × 10−11 J.
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Figure 5.6 Velocity profiles in the flow between two coaxial cylinders.: F0 =

2.7 × 10−13, 2.7 × 10−12 and 2.7 × 10−11 J.
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5.3.3 特性時間を用いた規格化

分散・凝集の時間変化挙動を記述する特性時間について議論する．本研究で用いた

数理モデルにおいて，凝集体の破壊速度は粒子間結合エネルギーに比例する．すなわち

破壊を支配する特性時間 tchar [s]は以下のように与えられる．

tchar =
F0

d3
0η0γ̇2

(5-4)

なお γ̇および η0 はニュートン流体の場合に与えられる r方向平均せん断速度および分散

媒粘度として求めた．Figure 5.7に F0 = 5.0×10−16，1.0×10−15 および 3.0×10−15 Jの時

の平均凝集体構成粒子数 Nave の時間変化を示す．横軸は実時間を特性時間で除した規格

化時間とした．図より各半径位置での平均凝集数変化の時間依存性は特性時間による規

格化でほぼ一致していることがわかる．特に r/Rが 0.68の場合にはほぼ完全に一致して

おり，特性時間が凝集体の破壊を決める第一義的因子であることがわかる．しかしなが

ら詳細に見ると，半径位置が r/R = 0.61の場合には F0 が小さい方が平均凝集数が小さく

なるのに対し，r/Rが 0.79以上では逆に F0 が小さい方の凝集体の破壊が遅れている．こ

のように凝集体の破壊・凝集挙動は単純ではなく，局所の粘度特性やそれに伴うせん断速

度の相違が関係していることがわかる．
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Figure 5.7 Time variation of the mean number of particles in a cluster normalized

by the characteristic time tchar.
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5.4 結言

本章では，本研究において開発したモデルを非定常場に適用した計算を行い，せん

断が印加された同軸円筒内で時間経過とともに凝集体が破壊されていく計算を行った．

結果としては，凝集体の破壊は内部円筒近傍から順に進んでいくことが確認され，円

筒の内側と外側では異なる破壊挙動を示すことが確認された．また，速度場が発達する

までにかかる時間と，微粒子凝集体分布が発達するのにかかる時間は異なるため，それ

に起因して一度発達した速度分布がわずかに減少するなど，ニュートン流体では見られ

ない挙動が確認され，粒子間結合エネルギーによって速度分布の発達挙動および微粒子

凝集体分布の発達挙動は異なることがわかった．また，凝集体の破壊挙動の時間変化は，

印加されたせん断の履歴によって整理できることが明らかにされた．
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結論

本研究では，これまでに行われてきた一様せん断場における凝集体分布の予測モデ

ルを非一様せん断場に拡張して，流動場における凝集体の生成・破壊挙動を記述するモデ

ルを開発した．また，これまでの研究ではせん断速度と凝集体の大きさとの関係はレオ

メーターを用いた実験によって解析・検討されていたが，本研究では非一様せん断場での

凝集特性を求めるため，マイクロ流路を用いた流動実験を行い，微小流動場における流動

と凝集挙動を測定し，数値計算の結果と比較することで計算の妥当性の検討を行った．

第 2章では，非一様せん断流動場での凝集体の生成・破壊モデルの開発において，そ

のモデルの構築を行った．既存のモデルを非一様せん断場に拡張し，同時間ステップご

とに流体の計算と分散・凝集挙動の計算を交互に行うことで，流れ場と局所凝集挙動を連

立させたモデルを開発した．

第 3章では，非一様せん断場における微粒子の分散・凝集挙動を予測するモデルの

開発研究において，開発したモデルの検証を行った．検証手法としては，バックステップ

流れを対象とした数値計算と，マイクロ流路を用いた流動実験を行いそれぞれの結果を

比較検討することでモデルの検証を行った．

その結果，流動場や凝集特性において，再付着点近傍において実験結果と数値計算

結果に差異が見られたが，これは数値計算を二次元領域によって行ったために，三次元方
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向の流動挙動が実験と一致しなかったためだと考えられる．しかしながら，再付着近傍

以外の領域においては流動実験と数値計算の結果は良好な一致を示した．このことから，

本モデルは非一様せん断での流動挙動および微粒子分散・凝集挙動を予測することが可

能であることが示された．

第 4章では二次元の平行平板間流れを対象とした数値計算を行い，流動条件やサス

ペンジョン条件によって凝集特性がどのように変化するのか検討を行った．計算条件と

しては，分散媒粘度，固体体積分率，レイノルズ数を変化させて流動条件を変動させて，

その結果の検討を行った．その結果，高せん断が印加される壁面近傍では凝集体が破壊

され，凝集体の大きさが小さくなって行く様子が確認された．さらに，分散媒粘度やレ

イノルズ数や固体体積分率などが高い場合には，壁面近傍の凝集体は全て破壊されて完

全分散状態に達していることが確認された．このことから壁面近傍においては平均凝集

粒子数は壁面せん断応力による影響が支配的であることがわかった．また，流路中央部

においては凝集体は初期条件から大きく破壊されること無くその大きさを維持していた．

このことは，放物線状の速度分布を示す平行平板流れでは，流路中央部においてはせん断

速度が小さくなるため，凝集体が破壊されずに維持していることに起因する．しかしな

がら，平均凝集粒子数は断面方向の平均凝集粒子数とは相関を示さなかった．これは，流

路中央のクラスターは壁面せん断特性によりわずかに影響を受けることに起因する．断

面方向の平均凝集粒子数分布は平均流速との相関のほうが強いことがわかった．平均速

度もまた壁面近傍ではクラスターサイズと相関があった．バルク速度は容易に計測でき

るので，実プロセスにおける分散・凝集特性の予測の際には予測パラメータとしてはバル

ク速度を用いるのが適切であると考えられることが示された．

第 5章では，計算を非定常プロセスに拡張した数値計算が行われた．同軸二重円筒

の内部円筒の回転によって一様なせん断が印加され，凝集体が破壊されていくプロセス

についての検討が行われた．その結果，内部円筒近傍と外部円筒近傍では違った凝集体

の破壊挙動を示すことが明らかになり，与えられたせん断の履歴によって凝集体の分布

が局所的に異なってくることが示された．また凝集体破壊の特性時間と与えられたひず
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みで整理できることも示された．これらのことから本モデルは定常プロセスだけではな

く非定常な凝集体の破壊挙動も予測することが可能であることが示された．

これらの結果より，本研究において開発されたモデルは，流動実験における分散・凝

集挙動と定量的な比較を行うことでその妥当性が確かめられ，平行平板間流れでの定常

プロセス，回転楕円体による凝集体の破壊の非定常プロセスなどにおいても適用可能で

あることが示され，本手法が微粒分散系を含む製造プロセスにおける局所的な微粒子の

分散・凝集挙動を予測するための手法として有用である可能性が示唆された．
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Nomenclature

Di j : deformation rate tensor [-]

dk : diameter of clusters include k parti-

cles

[m]

d0 : diameter of primary particles [m]

df : depth of focus [m]

F0 : Bonding energy [J]

F : F-number of lens [-]

g : acceleration of gravity [m/s2]

H : channel width [m]

k : number of particles in a cluster [-]

kb : Boltzman number [J·K−1]

Li j : velocity gradient tensor [-]

Nb : Number of bonds to be broken [-]

nk : particle concentration include k par-

ticles

[m/s3]

Nave : mean number of particles in a cluster [-]

ri, rj : radius of particle i, j [m]

r : radial direction [m]
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R : radius of external cylinder [m]

T : temperature [K]

t : time [s]

tcyc : actual time [s]

tchar : characteristic time of the cluster

breakup

[s]

Um : mean velocity [m]

ux : streamwise velocity components [m/s]

uy : normal velocity components [m/s]

ur : radial velocity components [m/s]

uθ : rotational velocity components [rad/s]

Wi j : rotation rate tensor [-]

W : width of channel [m]

x, y : streamwise and normal coordinates [m]

θ : rotational direction [rad]

αb, αs : coefficients for Brownian and for

shear coagulation

[-]

γ̇ : shear rate [s−1]

γ : strain [-]

η, η0 : slurry and solvent viscosities [Pa·s]

ρ : density [g/cm3]

τrr, τθr, τθθ : components of shear stress [Pa]

φ,φ0 : apparent and actual solid volume

fraction

[-]



97

List of Publications

原著論文

1. Koji Masuda, Hiroshi Suzuki, Yoshiyuki Komoda, and Ruri Hidema. Particle

Dispersion/Aggregation Model in a Non-Uniform Shear Flow. Nihon Reoroji

Gakkaishi, 41(2), pp. 75-81, 2013.

2. Koji Masuda, Hiroshi Suzuki, Yoshiyuki Komoda, and Ruri Hidema. Model

Analysis of Aggregational and Dispersing Behavior of Fine Particles in a Shear

Flow. Journal of Chemical Engineering of Japan, 46(8), pp. 524-529, 2013.

3. 増田興司,鈴木洋,菰田悦之,日出間るり,石神徹. 同軸二重円筒内サスペンションの

微粒子凝集・分散非定常挙動. 日本レオロジー学会誌,投稿中

国際学会（査読あり）

1. Koji Masuda, Hiroshi Suzuki, and Yoshiyuki Komoda. Numerical Study on

Dispersion Behavior of Particles in Shear Flow. Proc. of 5th Pacific Rim

Conference on Rheology, Sapporo, Japan, 2010.

2. Koji Masuda, Hiroshi Suzuki, and Yoshiyuki Komoda. Particle Dispersion

Analysis In A Non-Uniform Shear Flow. Proc. of XVIth International

Congress on Rheology, Lisbon, Portugal, 2012.



98 第 6章 List of Publications

国際学会（査読なし）

1. Koji Masuda, Hiroshi Suzuki, and Yoshiyuki Komoda. Particle Dispersion

Model for a Suspension in a Flow between Parallel Plates. Proc. of 13th. Asia

Pacific Confederation of. Chemical Engineering Congress, Taipei, Taiwan,

2010.

2. Koji Masuda, Hiroshi Suzuki, and Yoshiyuki Komoda. Particle Dispersion

Model For Suspension In Polymer Processing. Proc. of Asian Workshop on

Polymer Processing, pp. 142–145, Hanoi, Vietnam, 2010.

3. Koji Masuda, Hiroshi Suzuki, and Yoshiyuki Komoda. Particle Dispersion

Model for a Suspension in a Non-Uniform Shear Flow. Proc. of Asian Coating

Workshop 2012, Taipei, Taiwan, 2012.

国内学会

1. 増田興司,鈴木洋,菰田悦之. 流動場における微粒子分散挙動に関する数値計算. 化

学工学会年会,鹿児島, 2010.

2. 鈴木洋,増田興司,菰田悦之. 非一様せん断流動場における微粒子分散特性の数値計

算. 日本機械学会流体工学部門講演会,第 2010巻, pp. 459–460,米沢, 2010.

3. 増田興司, 鈴木洋, 菰田悦之. 溶融ポリマー内の微粒子分散挙動に関する数値計算.

成形加工シンポジア,神戸, 2010.



99

謝辞

本研究を進めるにあたり，終始熱心にご指導を頂き，本論文の完成に導いてくだ

さった神戸大学大学院　工学研究科　応用化学科教授　鈴木洋先生に心より感謝申し上

げます．

本論文を作成するにあたって，有益で的確なご助言を賜りました神戸大学大学院　

工学研究科　機械工学科教授　冨山明男先生，神戸大学大学院　工学研究科　応用化学

科教授　大村直人先生，神戸大学大学院　工学研究科　応用化学科准教授　菰田悦之先

生に深く感謝申し上げます．

研究室配属当時より，お忙しい中的確なご助言を賜りました神戸大学　名誉教授　

薄井洋基先生に深く感謝申し上げます．

本研究の遂行に際して，有用な助言を賜りました神戸大学　自然科学系先端融合研

究環　助教　日出間るり先生，神戸大学大学院　工学研究科　応用化学専攻　助教　石

神徹先生に深く感謝申し上げます．

また，本研究の遂行に終始深いご理解とご支援と賜りました神戸市立工業高等専門

学校　校長　伊藤文平氏，副校長　赤対秀明氏，副校長　橋本好幸氏，副校長　大淵真一

氏，応用化学科　根津豊彦氏，応用化学科　杉廣志氏，他教職員の方々に対しても併せて

深く感謝いたします．

本研究はここに記した方々以外からも多くのご支援とご協力を頂いたため遂行でき

たものです．改めて皆様に心より感謝いたします．

最後に本課程への進学を理解して，支えてくれた両親に感謝いたします．





101

補遺 A

回転楕円板が誘起するせん断場中の
微粒子分散・凝集特性

A.1 緒言

前章までで，せん断場における微粒子の分散・凝集挙動の開発と実験による検証と，

平行平板間での微粒子の挙動の解析が行われた．また，前章では同軸二重円筒内のサス

ペンジョンを対象とした一様せん断場での非定常の凝集体破壊挙動の解析が行われた．

しかし，実際のプロセスではせん断速度が一様であることは少なく，経時的に変化

するものが多い．そこで本章では計算領域の形状が経時的に変化する条件での計算を行

い，せん断速度が非定常に変化するせん断場での微粒子の分散・凝集挙動の数値計算を

行った．

A.2 計算手法

本章で行った計算領域中に障害物が存在するような計算に用いる格子を生成するに

あたり，重畳格子や構造格子などの格子生成法が知られているが，重畳格子は格子点が

密になるような領域で誤差が大きくなりやすく，また構造格子の場合は障害物を回転さ
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せた場合に格子間の結合が切断されてしまうなどの，不具合が生じる．このため回転運

動を伴う流路形状の変化や，二軸混練機などでの非定常計算に適用するには課題がある．

これらの課題を解消するため，埋め込み境界法（Immersed Boundary法）[100] と呼ばれ

る手法を用いて計算を行った．Immersed Boundary 法は境界条件を格子点で直接与え

るのではなく，運動方程式に体積力を与えることで境界条件を満足させる手法で，複雑形

状流れ [101] や，流路形状の変形を伴うような流れ場の計算 [102] や，混相流の計算 [103] な

どに用いられている．本研究では Kajishima[104] らによって開発された体積平均速度強

制法を用いて計算を行った．本研究で用いた二次元の連続の式および運動方程式を以下

に示す．

連続の式

1
r
∂(rur)
∂r

+
1
r
∂uθ
∂θ
= 0 (1-1)

運動方程式

ρ

∂ur
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+ ur
∂ur

∂r
+

uθ
r
∂ur

∂θ
−

u2
θ

r

 =
− ∂P
∂r
+

[
1
r
∂
∂r

(rτrr) +
1
r
∂τrθ

∂θ
− τθθ

r

]
− fr

ρ

(
∂uθ
∂t
+ ur
∂uθ
∂r
+

uθ
r
∂uθ
∂θ
+

uruθ
r

)
=

− 1
r
∂P
∂θ
+

[
1
r2

∂
∂r

(
r2τrθ

)
+

1
r
τθθ
∂θ

]
− fθ

τrr = 2η
∂ur
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, τrθ = η

(
r
∂

∂r

(uθ
r

)
+

1
r
∂ur

∂θ

)
,

τθθ = 2η
(

1
r
∂uθ
∂θ
+

ur

r

)
(1-2)

また， fr， fθ は Immersed Boundary法に用いられる体積力であり，ナビエ・ストーク

スの運動方程式に外力項として導入される．ここで， f は以下のように表される．

f =
α(up − uf)
∆t

(1-3)
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ここで，α [-]はコントロールボリューム内の固体相の体積占有率であり，up [m/s]は固

体相の移動速度，uf [m/s]は流体連続相の速度であり，∆t [s]はタイムステップである．

Immersed Boundary 法では，最初にコントロールボリューム内が全て流体で満たされ

ていると仮定して計算を行い，この時の速度を uf とする．次に αを算出し，up とともに

Eq. (1-3)に適用し，固体相が存在している時の体積力を算出して，外力項としてナビエ・

ストークス方程式に与えることで固体相の境界条件を満足させる解を得る．この時実際

の流体速度は以下の形で与えられる．

u = (1 − α)uf + up (1-4)

前章で行った円筒座標系の計算領域に，楕円形上のローターを配置して計算を行っ

た．今回用いた計算領域を Figure A.1 に示す．計算領域の形状としては外部円筒径は

38 mmとした．回転体としては，長径 32 mm，短径 26.6 mmの楕円状の回転体を外部

円筒と同心状に配置した．格子点数は前回と同様に半径方向に 81点，回転方向に 122点

であるが，外側の円筒付近で格子間隔が密になるような配置とした．楕円体の回転速度

は 200，300 RPMと変化させた計算を行った．また，各条件においてローターが 360◦ 回

転するのに所要する時間を tcyc とした．
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(a) Geometry

(b) Grid used for computation

Figure A.1 Computational domain for the flow between two coaxial cylinders

with elliptical rotor.
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A.3 結果と考察

Figure A.2 (a)，(b)，(c)，(d) に回転速度 200 RPM の時の，t/tcyc = 0.125，0.25，

0.375，0.5 [-]における速度分布を示す．角度位置によって速度分布が異なる，非一様せ

ん断場が得られていることが確認された．最狭部においては高せん断が印加され，その

他の箇所では小さなせん断が印加され，その局所的なせん断速度は経時的に変化するこ

とが確認された．

つづいて，t/tcyc = 0.125，0.25，0.375，0.5 [-]のときの平均の凝集体構成粒子数を

Figure A.3 (a)，(b)，(c)，(d)に示す．楕円体の回転とともに，高せん断が印加された箇

所から凝集体の破壊が進行し，計算領域内に非一様な凝集体分布が存在していることが

確認された．t/tcyc = 0.5においては回転体が 180 ◦ 回転し，系内の凝集体の分布が一様

になっていることが確認された．

さらに，局所的な凝集体のサイズ分布についての経時変化を示す．Figure A.4に点

A，B，C，Dにおける平均凝集体構成粒子数の経時変化を示す．ここで，点 A，B，C，

Dは半径位置は r = 18.89 mm，角度位置がそれぞれ 45，90，135，180 ◦ であり，その

位置は Figure A.1にあわせて示した．点 A，B，C，D各点においてせん断が印加され

凝集体が破壊されていく経過が確認された．それぞれの凝集体の破壊挙動において，低

破壊速度領域と高破壊速度領域が交互に現れることが確認された．この高破壊速度領域

はそれぞれの点において回転楕円体の長径部分が通過する時刻に対応しており，高せん

断が印加された時に凝集体の破壊がより進行することが確認された．

つづいて，楕円体の回転速度が凝集体の破壊挙動に与える影響を示す．回転速度が

300 RPMの際の，t/tcyc = 0.125，0.25，0.375，0.5 [-]のときの平均の凝集体構成粒子数

を Figure A.5 (a)，(b)，(c)，(d) に示す．200 RPM（Figure A.3）の時と比較して凝集

体の破壊がすみやかに進行している様子が確認された．さらに Figure A.6に，回転速度

が 300 RPMの際の点 A，B，C，Dにおける平均凝集体構成粒子数の経時変化を示した．
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200 RPM（Figure A.4）の時と比較すると，どちらも低破壊速度領域と高破壊速度領域

が交互に繰り返す挙動であり，さらに回転速度によって凝集体の破壊速度が異なってい

ること様子が確認された．
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(d) t/tcyc = 0.5

Figure A.2 Time variation of the velocity distribution in the flow between

two coaxial cylinders with elliptical rotor(rotational speed: 200 RPM).: t/tcyc =

0.125, 0.25, 0.375, 0.5.
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A.4 結言

本章では計算領域の形状が経時的に変化する条件での計算を行い，せん断速度が非

定常に変動するせん断場での微粒子の分散・凝集挙動の数値計算を行った．また計算領域

を円筒内の流れ場に拡張した計算を行い，座標系も円筒座標系を採用して計算を行った．

結果としては，流動場内のせん断速度は楕円板の長軸先端と外部円筒の間で最大と

なるため，凝集体の破壊は楕円板の長軸先端部が通過した領域から進行するが，回転方向

の位置によって楕円板が通過するタイミングは異なるため，凝集体の破壊挙動の経時変

化は回転方向の位置によって異なった特性を示すことが確認された．また，このような

非一様せん断場ではスタートアップ時に楕円板の長軸先端部において逆流する様な流れ

場が発生するため，印加されるせん断の履歴が回転位置によって異なり，結果として凝集

体の破壊挙動の時間特性にも大きな影響を与えることが明らかになった．さらに楕円板

の回転速度を変化させた計算を行い，せん断印加条件の違いによって凝集体の破壊特性

が異なることを示し，製造プロセスの設計に対して有用な知見を与えるツールとなりう

る可能性を示した．
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(a) t/tcyc = 0.125

0°

45°

90°

135°

180°

225°

270°

315°

0.005

0.010

0.015

Mean Number of Particles in a Cluster [-]

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

(b) t/tcyc = 0.25
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(c) t/tcyc = 0.375
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(d) t/tcyc = 0.5

Figure A.3 Time variation of distribution of the mean number of particles in a

cluster in the flow between two coaxial cylinders with elliptical rotor(rotational

speed: 200 RPM).: t/tcyc = 0.125, 0.25, 0.375, 0.5.
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Figure A.4 Time variation of the mean number of particles in a cluster at Point

A, B, C, D (rotational speed: 200 RPM).
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(a) t/tcyc = 0.125
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(b) t/tcyc = 0.25
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(c) t/tcyc = 0.375
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(d) t/tcyc = 0.5

Figure A.5 Time variation of distribution of the mean number of particles in a

cluster in the flow between two coaxial cylinders with elliptical rotor(rotational

speed: 300 RPM).: t/tcyc = 0.125, 0.25, 0.375, 0.5.
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Figure A.6 Time variation of the mean number of particles in a cluster at Point

A, B, C, D (rotational speed: 300 RPM).
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