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1 緒⾔ 

1.1 研究の背景 

せん断流れにある微粒子が，流体との相互作用を通じて，興味深い振る舞いをす

ることがある．線形せん断流れにある近接する 2つの粒子は，配置，せん断速度に

応じて，流れ方向に沿って位置を交換する，螺旋状に接近するなど，興味深い挙動

を示すことが知られている[1–3]．図 1-1は，線形せん断流れにおいて近接する 2個

の粒子が，初期位置から螺旋状に徐々に接近し，最後は反対方向に離れて流れてい

く挙動を示している．各粒子の軌跡がそれぞれ赤線および青線で描かれている．1

粒子だけだと，自由回転を伴う流下が見られるにすぎないが，複数粒子間に流体力

学的相互作用を与えることで，このようなユニークな挙動が可能となる．このよう

に，せん断流れ内の粒子が流体力学的な相互作用を通じて，1粒子系では実現され

ないダイナミクスが生じる．そのダイナミクスは，流れ場の境界条件，流れ条件，

粒子の物性値など多岐にわたる要因に左右される． 

 

図 1-1 せん断流れにおける近接粒子の挙動． 
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近年，マイクロ・ナノスケールでの微粒子操作技術が向上するにつれて，流体内

部での粒子同士の相互作用が引き起こす現象が，物理現象としても，また，産業応

用の面でも，とくに重要になっている． 

断面のサイズが数十マイクロメートル程度のマイクロ流路に，微粒子が分散し

た懸濁液を圧送ポンプで流し込むと，分散状態にある粒子は，流れ方向とは直角を

なす径方向に移動・集約し，粒子列を形成することが知られている．この現象を利

用して，電気泳動など外部の操作に頼らずに，希釈化された血液内部の細胞を高ス

ループットで分離・濃縮する微粒子操作技術への応用が近年着目されている．この

現象は，粒子および流体の流体力学的な相互作用が原因である．流路内の流れ場は

よく知られたポアズイユ流れであるが，粒子列内で整列した微粒子の間には粒子と

同程度かそれより小さなオーダーを持つ循環流れが形成され，系全体で複雑な流れ

場が形成される．流路という閉じた境界条件のもと粒子間に相互作用が生じると，

線形せん断流れ内の 1粒子系とは大きく異なる粒子挙動が実現される． 

また，線形せん断流れ内に充填する粒子数を大幅に増加させると，懸濁液の粘度

というバルクの物性値が変化する，いわゆるレオロジー的側面が問題となる．この

現象は，食品，印刷，材料成形など，様々な産業分野に関わる．例えば，レオメー

タを用いたサンプルの粘度測定は，サンプルに接触したプレートに回転トルクを与

えることで行う．サンプル内部の高分子の特性，粒子充填量，付加するせん断速度

に応じて，測定されるせん断応力が変化し，その値からサンプルの粘度を評価し，

サンプルの物性を把握する．また，インクジェットプリンターは，溶剤に染料ある

いは顔料を混ぜたインクを用いるが，その流れやすさは，搬送，吐出などの過程に

関わるため，プリンターの設計上，きわめて重要な要素となる．このように，懸濁

液のレオロジー特性は産業面で重要な関心事項であるが，粘度変化の原因は粒子同

士の流体力学的相互作用である．粒子濃度が低い懸濁液では，粒子同士の相互作用
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がバルクの流体に影響を与えるほど強くない．しかし，充填量を大幅に増加させる

と，粒子同士の相互作用が強くなる結果，エネルギー散逸が顕著になり，流体の流

れやすさが変化する． 

マイクロスケールの粒子・流体間相互作用および粒子同士の流体力学的相互作用

は，ユニークな粒子挙動を引き起こし，懸濁液全体の物性も変化させうる．本研究

は，せん断流れ内にある粒子が相互作用を通じて示す粒子挙動およびマクロの物性

変化を対象とするものである．本研究は，大きく分けて 2つのテーマから構成され，

一つがマイクロ流路内での微粒子挙動，もう一つが高粒子濃度懸濁液のレオロジー

特性に関するものである．以下，順番に背景を述べる． 

1.1.1 慣性集約挙動 

2000年代以降，生物学，医学，化学工学など様々な分野において，数十〜数百マ

イクロメートルのディメンションを持つマイクロ流体デバイス[4,5]を用いた，マイ

クロ流体力学（microfluidics）と呼ばれる一連の研究が，さかんに行われている[6–

9]．その背景には，①細胞などの微粒子および血液などの流体を，高精度に制御す

ることで，微小な長さスケールを活かした分析，分離処理などを容易かつ安価に実

施できる点[9–11]，②分析，操作に使用する試料および試薬の量を微小量にとどめ

ることができる点[9]，③マイクロ流体デバイス上の小さなフットプリント内で完

結する点[12]など，マイクロ流体デバイスがもたらす多くのアドバンテージがある． 

マイクロ流体デバイスへの着目とともに，これまで知られていた伝統的な流体力

学上の諸問題（例えば，コロイド科学[13–17]，低流速場中の粒子付近の流体ダイナ

ミクス[18]，近接する 2 粒子系の相互作用[1]など）が改めて取り上げられた[19]．

それだけでなく，マクロスケールで知られていた流体力学上の現象が，マイクロ流

路内で微小スケール特有の興味深い挙動を示すことから，改めて着目されたトピッ
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クもある．その一つが，慣性マイクロ流体力学（inertial microfluidics）[20]と呼ばれ

る一連の研究である． 

2007 年，マイクロ流路内で微粒子を数メートル毎秒以上の高い流速で流すと，

粒子は流路断面内の離散的な領域に移動，集約し，等間隔に並ぶストリームライン

を形成することが報告された[21]（図 1-2）．その後，慣性集約挙動（inertial focusing）

と呼ばれるこの現象を利用して，細胞の分離・濃縮[22–25]，細胞の可変性測定によ

る病変の診断[26]，整列液滴中への粒子の連続的カプセル化[27,28]などへの応用が

多数報告され，医学，生物学，バイオエンジニアリングから材料工学[29]に至る幅

広い分野での応用が期待されている． 

 

図 1-2 マイクロ流路を流れる粒子の慣性集約挙動． 

慣性集約挙動の起源は古く 1961年まで遡る．Segréおよび Silberbergは，1セン

チメートル程度の円管に懸濁液を数十センチメートル毎秒程度以上の速度で流す

と，粒子が中心から約0.6𝑅（𝑅: 円管半径）の領域に集約し，リング状の分布を示

すことを報告した[30]．その後，pinched flow effectと呼ばれるこの興味深い現象に

関して，径方向の移動を促すメカニズムの研究がさかんに行われた[31,32]． 

慣性集約挙動は，粒子に作用するリフト・フォースにより駆動される．リフト・
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フォースとしては，マグナス揚力やサフマン揚力がある．マグナス揚力は，流体中

を角速度𝛀&で回転しながら移動する球状粒子に対して作用する揚力で， 

𝑭mag =
𝜋
8
𝑎/𝜌1𝑼& × 𝛀& (1) 

で与えられる[33]．ただし，𝑎は粒子直径，𝜌1は流体密度，𝑼&は流体に対する粒子

の相対的速度である．仮に流路を流れる粒子にマグナス揚力が作用していると仮定

すると，粒子の回転ベクトルと速度場から粒子は必ず流路中心に向かう．しかし，

流路中心に粒子が整列する現象は観察されておらず，壁面方向に向かう粒子が存在

することを考えると，マグナス揚力だけでは集約挙動を正しく説明できない． 

サフマン揚力は，図 1-3に示すように，𝑢1の速度を持つ線形せん断流れの中を，

速度	𝑢9で移動する粒子に作用する揚力で， 

𝑭Saff = 1.615𝜌1=.>𝜇1=.>𝑎@A𝑢1 − 𝑢9C D
d𝑢1
d𝑦 D

=.>

sgn I
d𝑢1
d𝑦 J

𝒆L (2) 

で記述される[34]．ただし，𝜇1は流体の粘度，𝒆Lは流れの向きに対して直角をなす

単位ベクトルである．図 1-3で示したように，粒子は，流体との速度差が大きい領

域に向かう力を受ける．この式から明らかなように，流体・粒子間の速度差が生じ

ないとき，リフト・フォースは作用しない．しかし，集約挙動は両者の速度差に依

存しないので，サフマン揚力だけでは十分に慣性集約挙動を説明できない[35]． 
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図 1-3 サフマン揚力． 

最後に，最も支持されている説明は，粒子周りのせん断勾配の中で生じる粒子の

サイズ効果にもとづくものである．図 1-4のように，粒子が流路内を流れていると

する．流速のプロファイルは，ポアズイユ流れの特徴である曲率を持っているため，

粒子表面周りでは流路中心サイドよりも壁面サイドの方が流速（粒子から見た相対

的な速度）は速くなる．したがって，ベルヌーイの定理から粒子表面の圧力分布は

壁面側で小さくなり，表面付近の圧力不均衡の結果，粒子は壁面に向かう力を受け

る[31]．この力は，せん断勾配揚力（shear-gradient lift）と呼ばれる．そして，粒子

が壁面に近づくと，壁側の粒子表面で圧力が増加し，壁面から遠ざける力である壁

面近傍揚力（wall-induced lift）を受ける．粒子に対して反対向きに作用する両揚力

の正味の力が慣性集約挙動を引き起こすリフト・フォースであり，両者がつり合う

場所が，粒子が安定して集約する平衡位置となる[36]．マグナス揚力およびサフマ

ン揚力の存在も否定できないが，集約挙動への寄与はきわめて小さいとされる

[35,36]． 

Saffman
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upx

y
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図 1-4 流路を流れる粒子から見た流体の速度プロファイル． 

平板に挟まれた流路を流れる粒子に作用する正味のリフト・フォースに関して，

解析モデルは次のように記述される[32]: 

𝑭N = 𝑓N(𝑅𝑒, 𝒓)
𝜌1𝑢max@𝑎T

𝐷V@
𝒆L. (3) 

ただし，𝑢maxは流路内最大速度，𝐷Vは流路の水力直径で，矩形流路（幅および高さ

がそれぞれ𝑊, 𝐻）では 

𝐷V =
2𝐻𝑊
𝐻 +𝑊

(4) 

と定義される．𝑓Nは，粒子位置𝒓とレイノルズ数𝑅𝑒に依存する値を持つ係数である．

レイノルズ数𝑅𝑒は，流れにおける慣性力と粘性力の比を表す無次元数であり，本研

究では次のように定義する: 

𝑅𝑒 =
𝜌1𝑢max𝐷V

𝜇1
. (5) 

単位ベクトル𝒆Lの向きは，粒子の位置に応じて，流路中心または壁面の方向を向い

Balance of lift force
Channel axis

Wall

Higher pressure

Lower pressure
Shear gradient lift
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ている．もっとも，解析モデルの導出にあたっては無限平板の間を流れる点状粒子

が仮定されており，現実の 3次元流路内空間にそのまま適用することはできず，現

実の流路体系での係数𝑓Nは不明である[20]． 

慣性集約挙動の原因となるリフト・フォースが，粒子のサイズ効果にともなう表

面の圧力不均衡に由来することから，リフト・フォースが作用する最低限の粒子サ

イズが存在する．すなわち，流路径に対してきわめて小さい粒子で考えると，粒子

から見た速度場のプロファイルは直線に近似される（図 1-5）．このとき，粒子表面

の上下には偶力がはたらくのみでその場で回転を続け，せん断勾配揚力は作用しな

い．下限の粒子サイズは流路系に対し約 7%程度とされている[37]．この特徴を利

用して，サイズが異なる 2種類の粒子（一つは十分に大きくリフト・フォースが作

用する粒子，もう一つは十分なサイズを持たずリフト・フォースが作用しない粒子）

を分離する実験が報告されている[37]． 

 

図 1-5 大小粒子から見た流体の速度プロファイル． 

このことをふまえて，粒子サイズも考慮したレイノルズ数𝑅𝑒p（粒子レイノルズ

数）が定義される[20]: 
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𝑅𝑒p = 𝑅𝑒 ]
𝑎
𝐷V
^
@
. (6) 

慣性集約挙動は，𝑅𝑒p~1程度を超える流れ領域で観察されることが知られており

[21]，この定義式を用いることで，この現象が流体の慣性作用が無視できないとき

に見られる粒子のサイズ効果であることがより明確になる． 

慣性集約挙動に関する物理に関するこれまでの説明は，円管内流れを想定した議

論であったが，ほとんどの実験は断面が矩形のマイクロ流路を用いる．集約挙動が

せん断勾配揚力および壁面近傍揚力のバランスだけであれば，流路断面の形状に関

わらず断面内に円環状の領域に粒子が集約するはずである．しかし，実際には離散

的な領域で平衡位置が形成されるので，向き合う 2つの力のバランスだけでは説明

できない．そこで，壁面に向かうせん断勾配揚力の他に，壁面の中心線（面心線）

に向いた（壁面方向に平行な）リフト・フォースである面心線揚力（cross-lateral lift）

が作用すると考えられている．面心線揚力が作用することで，壁面中心へと向かい

面心線に沿って集約列を作ることが可能になる．先行研究では，矩形流路内を流れ

ているとき，粒子はまず壁面と直角をなす揚力を受け，速い移動を行い，次に壁面

に近づくと面心線揚力が顕著となり，粒子は壁面に沿ってゆっくりと移動し，最終

的に離散的な平衡位置に集約すると説明されている[38]． 

慣性集約挙動は，流路壁面に向かう径方向の移動に関するものであったが，整列

している集約粒子間では流れ方向についても興味深い相互作用が生じる．リフト・

フォースの影響で径方向に移動した複数の粒子は，流れ方向に等間隔で整列するこ

とが知られている[21,39]．この流体力学的自己組織化作用は，矩形流路内の流れ場

だけではなく，円管流れでも見られる[40]．粒子間距離と粒子レイノルズ数との間

には明確な関係があり，粒子同士の表面間距離𝑑aを粒子サイズ𝑎で無次元化した距

離𝑑a/𝑎は，粒子レイノルズ数に対してプロットすると一つのカーブでフィットさ
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れ，粒子レイノルズ数の増加に対して減少傾向を示す[40]． 

流れ方向に整列した粒子間の流れ場を可視化した研究によると[39,41,42]，粒子

への接近および反発を繰り返す循環流れが生じることが知られている（図 1-6）．

このリバーシング・フロー（reversing flow）と呼ばれる流れは，流体の慣性作用が

強い流れだけでなく，慣性作用が無視できるような低スループットの流れでも観察

され，流路流れのように周囲を壁面で囲まれた流れ場（confined flow）に特有の流

れであることが分かっている[2,43]． 

 
図 1-6 集約粒子間の循環流れ． 

これまでは，流路内を流れる粒子，あるいは粒子間の流れ場の挙動に着目して論

じてきたが，集約挙動を行う粒子がバルクの流れ場に与える影響についても，慣性

作用を持つ流れの特徴が報告されている[44]．一つの粒子が流路内を流れている状

況を考える．まず流体の慣性作用が無視できる遅い流れ（ストークス流れ）におい

ては，粒子に押しのけられた流体は粒子表面を回り込んで再び同じレベルに戻り，

粒子位置に関して対称性が保存される（図 1-7）．一方，慣性作用が無視できない速

い流れにおいては，粒子表面を回り込んだ流体は，元の位置よりも壁面に近いレベ

ルまで戻り，対称性が保存されないことが知られている（図 1-8）．この結果，粒子

の前後で見ると，粒子に押しのけられる流体の質量よりも，粒子側に向かう質量が

Reversing flow

Fig. 10 ͷؒࢠͱཻࢠ࿏น໘ΛԾఆͨ͠ดͨ͡ྲྀΕʹ͋Δͱ͖ͷྲྀΕ৔ɽཻྲྀ͕ࢠཻ

ʹ͸όϧΫͷྲྀΕํ޲ͱ͸ٯͷϦόʔγϯάɾϑϩʔ͕ੜ͍ͯ͡Δɽ

58
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大きくなり，質量保存則から，これを補うように流路断面において循環流れが発生

する[44]．この循環流れは，流路中心から粒子に向かい，そこから離れて反対側の

壁面に向かう．その強さは，粒子濃度に依存するだけでなく，流速の約 2乗にも比

例することが分かっている[44]．その応用として，流路内流れでの物質拡散に利用

することができる．通常，高流速場中では拡散効果と慣性作用の比であるペクレ数

が高く，物質拡散は弱くなる．高濃度粒子を充填し循環流れを断面内に発生させる

ことで，効果的な混合が可能となる[44]． 

 

図 1-7 ストークス流れでの粒子周りの流れ場． 

 

図 1-8 流体の慣性作用がある流れでの粒子周りの流れ場． 

1.1.2 凝集体懸濁液のレオロジー 

もう一つ，マイクロスケールでの固体粒子・流体間の相互作用が問題となる分野

Stokes Symmetry

Upstream Downstream

Channel wall

Stokes Symmetry

Upstream Downstream

Channel wall
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が，コロイド懸濁液の粘度変化を扱うレオロジー[45]である．コロイド懸濁液とは，

数ナノメートルから数マイクロメートル程度の大きさを持つ微粒子の懸濁液を指

す[13,46]．せん断を加えられた懸濁液のレオロジー応答は，粒子濃度，粒子間相互

作用，流体の物性値など多数の要因に依存する．コロイド懸濁液にせん断を作用さ

せて測定されるせん断応力𝜎dおよび既知のせん断速度𝛾̇から，懸濁液のせん断粘度

𝜇dを評価できる（図 1-9(a)）．せん断速度に対するせん断粘度の応答によって，大

きく 3つに分類することができる．せん断速度に対して粘度変化を示さないニュー

トン流体，粘度が減少する shear thinning流体および粘度が増加する shear thickening

流体に分けられる（図 1-9(b)）．非線形のレオロジー特性を示す流体は，自然界

[47,48]から工業過程[49,50]にわたり様々な局面で遭遇する．応用面では後二者の非

ニュートン流体が重要で，医療，食品，軍事など幅広い分野での活用が進んでいる． 

 
図 1-9 せん断粘度のせん断速度依存性に応じた流体の区分． 

Non-Newtonian

σm = ·γμm

v

μm : apparent 
viscosity

σm
: measured 
shear stress

·γ = v/h : shear rate

h

Newtonian Shear thickening Shear thinning

Non-Newtonian

μm

·γ

μm

·γ

μm

·γ

(a)

(b)
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Shear thinningについては，近年，特に細胞工学，ドラッグデリバリーなどへの応

用が期待されている．例えば，細胞などの in vivo サイトにドラッグデリバリーを

行うさい，搬送流体に加わるせん断が除去されると内部粒子ネットワークの再組織

化により粘弾性が変化することを利用して，高い可注入性（injectability）[51]を持

つハイドロゲルの開発が研究されている[51,52]．Shear thickeningについては，高い

せん断が作用したときに粘度が急激に増加する点がショックアブソーバとして優

れており，スポーツ素材，軍事用の防弾ベストなどの開発が進められている[53,54]． 

これまで，コロイド懸濁液中の粒子濃度に対する粘度変化に関して，いくつかの

解析モデルが示されてきた．せん断を与えた分散懸濁液では，近接する粒子同士の

流体力学的な相互作用によるエネルギー散逸が生じ（図 1-10），せん断粘度が上昇

する[55,56]．粘度の増加は，流体の粘度𝜇1に対する懸濁液の見かけ粘度（測定値）

𝜇dの比である相対粘度𝜇& = 𝜇d/𝜇1で評価される．相対粘度は，固体粒子相の体積

分率𝜙に依存し，Krieger-Dougherty式（以下，「KDモデル」とする）で記述される

[57,58]: 

𝜇& = ]1 −
𝜙
𝜙max

^
h[j]lmax

. (7)	

ただし，𝜙maxはランダム配置での最大充填率（𝜙max ∼ 0.63[56]），[𝜂]は粒子の固有

粘度（通常，2.5の値を使う）を表している（図 1-11）．もう一つが，Einsteinが提

案したモデル[59]で，体積分率の増加に対して粘度が線形に変化する（図 1-11）．

粒子濃度が十分に低いとき，KD 式は Einstein モデルに漸近する．KD モデルが導

出された背景には，10%程度以下の低粒子濃度条件では，せん断速度の増加に対し

て，非ニュートン流体的な非線形の粘度変化ではなく，線形のニュートン流体的な

粘度変化が観察されていた事実があった．このことから，それ以上の濃度条件での

非線形な粘度増加は，近接粒子同士の流体力学的な混雑効果であると仮定して，モ
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デルが導出された． 

 

図 1-10 せん断流れにおける近接粒子の相互作用． 

 

図 1-11 粒子の体積分率と粘度変化の関係に関する解析モデル． 

粒子濃度が十分に低いとき，分散懸濁液のせん断粘度は，せん断速度依存性はな

い．一方，粒子濃度が十分に高いとき（𝜙 >∼ 0.4），せん断速度に応じて 3つのモ

分散した粒子

等間隔の粒子列を形成

Shear

KD and Einstein

μm/μf = 1 + [η]ϕ

μm/μf = (1 − ϕ
ϕmax )

−[η]ϕmax

Krieger-Dougherty eq.

Einstein eq.
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ードが現れる: 低せん断速度では粘度は一定になり（ニュートン流体），中間レベ

ルのせん断速度では shear thinning挙動，さらに高いせん断速度では shear thickening

挙動が生じる[60,61]． 

分散系とは異なり，粒子の凝集体が懸濁液に存在するときは，せん断に対する粘

度変化はさらに複雑となる．せん断の作用により，流体内部での粒子同士の相互作

用および粒子・流体間の相互作用が複雑に組み合わさり，粒子の空間的配置がダイ

ナミックに変化する．これまでの shear thinning 流体の研究では，多くがフラクタ

ル状の凝集体を前提としていた[58,62]．懸濁液のレオロジー特性は，フラクタル状

のネットワーク構造のせん断変形に影響される[63,64]．Shear thinningの発生は，懸

濁液に加えられたせん断による凝集体の変形，再編成の反映である[62]．しかし，

著しく大きな shear thinning はそれだけでは説明できず，懸濁液内部に存在する凝

集体がせん断の作用によって変形，解砕し，凝集体内部に閉じ込められていた流体

が解放されることによるものであると説明されてきた[65,66]． 

コロイド粒子の運動には 3種類の作用が関わる．流体との相互作用，ブラウン運

動およびコロイド粒子間の相互作用である[62]．流体との相互作用は，周りの流体

との運動量交換により生じる運動のことである．ブラウン運動は，コロイド粒子が

数十マイクロメートル程度以下の大きさを持つため，熱的な揺動力が顕著になるこ

とから生じる．コロイド粒子間の相互作用は，van der Waalsポテンシャル，電気二

重層斥力などのポテンシャル力を指す．これらの力には大きく分けて引力および斥

力が存在し，引力は，van der Waals力，静電気力，疎水力，液架橋力[67,68]，枯渇

力[69–71]などがあり，斥力は，静電気力，立体斥力[72]，水和斥力[73]等がある．

粒子間の相互作用は 3種類の作用（流体との相互作用，揺動力およびコロイド粒子

間の相互作用）の総和であり，どれが支配的な作用であるかは，粒子サイズに依存

する．粒子サイズがナノメートル程度のサイズより小さいと，ブラウン運動および
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粒子間相互作用が支配的になる．一方，数マイクロメートル以上であると，流体と

の相互作用が支配的になる．その中間領域（ナノメートル〜数マイクロメートル）

では，これらの作用はどれも十分に強く，その組み合わせで粒子挙動が決まる．懸

濁液内部で個別の粒子が安定的に分散していることは稀で，粒子間相互作用を通じ

て構造体を形成する． 

ここで，コロイド粒子間の相互作用について説明を加える．コロイド粒子間の相

互作用は分子間相互作用に起源を持ち，粒子を構成する分子の相互作用の総和で

ある．電荷を持たず，双極子モーメントも持たない中性の原子あるいは分子であ

っても，瞬間的には分子内の電荷分布が対称にならない．例えば，ヘリウムのよ

うな非極性原子の場合，双極子モーメントの時間平均はゼロであるが，瞬間的に

は原子核中の陽子の周りの電子の各瞬間の位置によって決まる双極子モーメント

が存在する．この瞬間的な双極子のつくる電場が近くの中性原子を分極させ，そ

の内部に双極子モーメントを誘起する．これら誘起双極子間の相互作用が 2 個の

原子間に瞬間的な引力を生み，この力の時間平均はゼロとはならない．極性分子

間の長距離相互作用には 3 つの異なる型の力（誘起，配向および分散）が関与し

て，いずれの相互作用も分子間距離𝑟の 6乗に反比例する[74]．結局，分子間の相

互作用エネルギーは， 

𝑤vdw(𝑟) = −
𝐶
𝑟v

(8) 

となる．ただし，𝐶は各分子の分極率，媒質の比誘電率などで決まる定数である．

非常に小さい原子間距離では原子の電子雲が重なり，強い斥力が現れる．この分

子がどこまで近づけるかを決める到達可能な最近接距離を反映した分子半径は，

van der Waals充填半径と呼ばれ，きわめて近接した分子間には斥力が作用する．

引力および斥力を合わせた全分子間対ポテンシャルは，引力ポテンシャルおよび
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斥力ポテンシャルを合わせたもので，次のレナード–ジョーンズ・ポテンシャルが

もっともよく知られている: 

𝑤(𝑟) = 4𝜖 xy
𝜎
𝑟
z
{@
− y

𝜎
𝑟
z
v
| . (9) 

ただし，𝜖および𝜎はパラメータで，最小エネルギーは𝑟 = 2{/v𝜎で与えられる．ポ

テンシャルの概形は図 1-12 に示している．	𝑟 = 𝜎において𝑤 = 0と交差し，𝑟 =

2{ v⁄ 𝜎において極小値−𝜖が得られる． 

 

図 1-12 レナード–ジョーンズ・ポテンシャル． 

van der Waals力は分子間力が関与する全ての現象に関わり，短距離でも長距離

でも無視することはできない．分子間の対ポテンシャルが式(8)のように𝑤(𝑟) =

LJ

σ ϵ

r = 21/6σ
0

0
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−𝐶/𝑟�の形式を持つ場合，一つの物体中の全ての分子と他の物体中の全ての分子

間のエネルギーの総和を積分で求めることで，2 つの物体間の 2 体ポテンシャル

が得られる．例えば，1分子と表面間，球状粒子と表面間，2つの表面間など様々

な組み合わせがある． 

分子間の対ポテンシャルから微粒子などの巨視的な物体間の相互作用ポテンシ

ャルを導いてみる．対ポテンシャルの形式𝑤(𝑟) = −𝐶/𝑟�および加算性を仮定する．

すなわち，分子と要素体積との間の相互作用を積分することで巨視的な物体間の

相互作用が導かれることを仮定する．いま，図 1-13 に示したように，𝑧 = 0にあ

る分子と距離𝐷だけ離れた表面との間の相互作用を考える．半径𝑥，断面積𝑑𝑥𝑑𝑧の

円環中の分子数は2𝜋𝜌𝑥𝑑𝑥𝑑𝑧となる（ただし，𝜌は分子数密度である）．分子との相

互作用エネルギー𝑊(𝐷)は，積分 

𝑊(𝐷) = −2𝜋𝐶𝜌� d𝑧	�
𝑥	d𝑥

(𝑧@ + 𝑥@)� @⁄

a��

a�=

���

���
= −2𝜋𝐶𝜌 (𝑛 − 2)(𝑛 − 3)𝐷�h/⁄ 			(𝑛 > 3) (10)

 

で与えられる．𝑛 = 6のとき，すなわち，van der Waals力の場合， 

𝑊(𝐷) = −𝜋𝐶𝜌 6𝐷/⁄ . (11) 
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図 1-13 分子–表面間の相互作用． 

次に，球状粒子–表面間の相互作用を求める．いま，図 1-14に示したように，表

面から𝐷だけ離れた位置に球状粒子（半径𝑅）があるとする．𝑧 = 0は表面に対する

最近接点に相当する．弦の定理（chord theorem）[74]から𝑥@ = (2𝑅 − 𝑧)𝑧が成り立つ．

ここで弦の定理とは，2つの半径𝑅の巨視的な球状粒子が付着接触しているときの，

有効接触面積に関する定理である．図 1-15で示した半径𝑅の 2つの粒子から半径𝑎

の小粒子が排除される面積を求める．ピタゴラスの定理から， 

𝑟@ = (2𝑅 − 𝑎)𝑎 ≈ 2𝑅𝑎					(𝑅 ≫ 𝑎のとき) (12) 

が成立する．相互作用の説明に戻ると，断片内に含まれる分子数は𝜋𝜌𝑥@𝑑𝑧 =
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𝜋𝜌(2𝑅 − 𝑧)𝑧𝑑𝑧なので，式(10)を使って， 

𝑊(𝐷) = −
2𝜋@𝐶𝜌@

(𝑛 − 2)(𝑛 − 3)
�

(2𝑅 − 𝑧)𝑧	d𝑧
(𝐷 + 𝑧)�h/

	
��@�

���

= −
2𝜋@𝐶𝜌@

(𝑛 − 2)(𝑛 − 3)
�

2𝑅𝑧	d𝑧
(𝐷 + 𝑧)�h/

	
���

��=
			A𝑅 ≫ 𝐷のときC

= −
4𝜋@𝐶𝜌@𝑅

(𝑛 − 2)(𝑛 − 3)(𝑛 − 4)(𝑛 − 5)𝐷�h> .
(13)

 

この式は，van der Waals力のとき（𝑛 = 6）， 

𝑊(𝐷) = −𝜋@𝐶𝜌@𝑅 6𝐷⁄ . (14) 

この式から，相互作用のエネルギーは球の半径に比例し，さらに，分子間対ポテン

シャルの1/𝑟v依存性と比較して，距離に対する減衰が遅いことが分かる． 

 

図 1-14 粒子–表面間の相互作用． 
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図 1-15 弦の定理． 

さらに，図 1-16に示したような表面間相互作用を同じように計算することがで

きる．距離𝐷だけ離れた表面の積分では，積分領域を無限大まで広げると結果が発

散するため，単位面積あたりのエネルギーを考える．単位面積を持ち厚さ𝑑𝑧の分子

シートを考える．シートは，それよりも大きな面積を持つ広がった表面から距離𝑧

だけ離れているものとする．式(10)から，シートと表面の相互作用エネルギーは

−2𝜋𝐶𝜌(𝜌𝑑𝑧)/(𝑛 − 2)(𝑛 − 3)𝑧�h/であるから，2つの表面間では， 

𝑊(𝐷) = −
2𝜋𝐶𝜌@
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�
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𝑧�h/

= −
2𝜋𝐶𝜌@

(𝑛 − 2)(𝑛 − 3)(𝑛 − 4)𝐷�hT
�

=
. (15) 

van der Waals力の場合（𝑛 = 6），単位面積あたり 

𝑊(𝐷) = −𝜋𝐶𝜌@/12𝐷@ (16) 

となる． 

Potential

z
x

dx
dz

z = D

r = (z2 + x2 )1/2

z = 0
D z

x

D
z = 0

z = R

dz

R

D + z

x
2R − z

z = 2R

zD
z = 0

dz
z

z = D

l
R R

2a

r



22 

 

 
図 1-16 表面間の相互作用． 

これまでの議論は主に分子間あるいは小粒子同士の相互作用エネルギーを対象

としてきたが，ナノ粒子などの巨視的な粒子間では，測定可能性という点で，相

互作用エネルギーよりも力の方が扱いやすく，原子間力顕微鏡を使った粒子間の

相互作用の評価が重要となる．そこで，粒子など 2曲面間の力𝐹(𝐷)と 2つの平ら

な表面間の相互作用エネルギー𝑊(𝐷)を関係付けることができれば非常に便利で

ある．式(13)から，球と平らな面に作用する力𝐹sphere–plane(𝐷)は， 

𝐹sphere–plane(𝐷) = −
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4𝜋@𝐶𝜌@𝑅
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(17) 

これを平面間の相互作用𝑊plane–plane(𝐷)と関連付けると， 
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𝐹sphere–plane(𝐷) = 2𝜋𝑅𝑊plane–plane(𝐷) (18) 

の関係が得られる．この関係式を，距離𝐷だけ離れた半径𝑅{および𝑅@の 2つの巨視

的な粒子という一般化されたケースで考える（図 1-17）．2粒子間に作用する力は，

球表面上の面積2𝜋𝑥𝑑𝑥の小さな円環領域の間の力を積分することで得られる．この

とき，2つの球の間に作用する𝑧方向の力は， 

𝐹(𝐷) = � 2𝜋𝑥𝑑𝑥𝑓(𝑍)
���

���
(19) 

である．ただし，𝑓(𝑍)は 2平面間の単位面積あたりの法線方向の力である．図およ

び弦の定理から𝑥@ ∼ 2𝑅{𝑧{ = 2𝑅@𝑧@だから， 

𝑍 = 𝐷 + 𝑧{ + 𝑧@ = 𝐷 +
𝑥@

2 ]
1
𝑅{
+
1
𝑅@
^ (20) 

が成り立ち，変数変換 

𝑑𝑍 = ]
1
𝑅{
+
1
𝑅@
^ 𝑥𝑑𝑥 (21) 

が得られる．したがって，式(19)は 

𝐹(𝐷) = � 2𝜋 ]
𝑅{𝑅@
𝑅{ + 𝑅@

^𝑓(𝑍)d𝑧
�

�
= 2𝜋 ]

𝑅{𝑅@
𝑅{ + 𝑅@

^𝑊planes(𝐷) (22) 

となる．この式は，2つの球の間に作用する力を，同じ距離𝐷だけ離れた 2平面間

の単位面積あたりのエネルギーで与えるものである．この関係式は，Derjaguin 近

似[75]と呼ばれている． 
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図 1-17 Derjaguin近似． 

このように，様々な形状の物体間での相互作用を対ポテンシャルの積分から求め

ることができる．各物質の分子数密度𝜌{, 𝜌@および定数𝐶から構成される Hamaker

定数 

𝐴 = 𝜋@𝐶𝜌{𝜌@ (23) 

を使って表される物体間相互作用は，図 1-18 のようにまとめられる[74]．典型的

な Hamaker定数の値は真空中で約 10−19 Jである．この値を使って，半径𝑅 = 1	cm

の 2つの球が𝐷 ≈ 0.2	nmだけ離れて接近した場合，それらの付着エネルギーは， 

𝐹 = −
𝐴𝑅
12𝐷@

= −2 × 10h/	N (24) 

と評価できる．表面間距離が𝐷 = 10	nmまで離れると力は 1/2,500 まで減衰する．

このように，粒子間に作用する付着力は，きわめて近接した粒子間でのみ顕著とな

ることが分かる． 
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図 1-18 様々な物体間の van der Waals相互作用． 
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粒子間の相互作用が van der Waals 力のみで決定される系は，きわめて限定的で

ある．媒質中における同種粒子間の van der Waals 力は常に引力であるから，もし

van der Waals力のみが作用しているならば，溶解している粒子は全て凝集し沈殿す

るはずである．しかし，水などの大きな誘電率を持つ液体中に分散した粒子は，通

常，帯電しているため，静電力が作用し互いに合一することが妨げられる．粒子表

面の帯電は，表面基のイオン化または解離を通じて生じるだけでなく，もともと帯

電していない粒子表面への溶液からのイオンの結合・吸着によっても，正または負

に帯電する（図 1-19）．粒子表面上にある副イオン（co-ion）は，溶液からの対イオ

ン（counterion）の雰囲気とつり合い Stern層（または Helmholtz層）を形成する．

一方，それ以外の対イオンはその外側で熱運動を行い，拡散電気二重層を形成する．

この電気二重層が媒質中の粒子間における相互作用に大きく寄与し，van der Waals

力と並び懸濁液中の凝集体形成に大きく影響する．この電気二重層に関して，以下

説明を加える． 

 

図 1-19 Stern層および拡散電気二重層． 
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水中で帯電していない 2つの平面を考える．表面基が解離するとクーロン引力が

対イオンを表面に引きつけるように作用する一方，対イオン間の浸透圧斥力が顕著

になる．対イオン配置のエントロピーが増加するように対イオンは表面から遠ざけ

られ，対イオン同士も互いに遠ざけられる．このように，電気二重層の存在がエン

トロピー的な斥力を粒子に作用させる．密閉した空間における 2つの平面に作用す

る静電気的な引力およびエントロピー的な斥力は解析的に導かれ，トータルでは斥

力が上回り，距離𝐷だけ離れた平面に作用する圧力𝑃(𝐷)は， 

𝑃(𝐷) = 𝑘𝑇[𝜌�(𝐷) − 𝜌�(∞)] (25) 

で与えられる[74]．ただし，𝑘および𝑇はそれぞれボルツマン定数および温度で，

𝜌�(𝑥)は距離𝑥だけ離れた平面表面のイオン濃度である．すなわち，圧力は 2つの表

面の接近によってもたらされる表面でのイオン濃度の増加と対応している． 
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図 1-20 電解質水溶液におけるデバイ長． 

ここで，電解質水溶液における電気二重層の代表的な厚さであるデバイ長（Debye 

length）に触れる必要がある．電解質を含む溶液における粒子の相互作用の方が一

般的で，様々な型のイオン𝑖（価数𝑧�）が溶液中に含まれている．図 1-20に示すよ

うに，負に帯電した表面の近傍に Stern層が存在し，その周りに対イオンが電気二

重層を形成している．電解質溶液と接する表面付近でのイオン分布に関して，負に

帯電した表面近くでは，対イオンが蓄積し，副イオンは涸渇する．十分離れた位置

にあるバルク領域では，両イオンの濃度分布は等しくなる（図 1-20下）．2平面の

間の中央面での電位が約 25 mV以下の低電位の場合，表面電荷密度𝜎は次のような
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式で得られることが知られている: 

𝜎 = 𝜀=𝜀𝜅𝜓d. (26) 

ただし，𝜀=および𝜀はそれぞれ真空および媒質の誘電率で，𝜓dは 2つの平面の中央

面での電位である．ここで， 

𝜅 = ¡¢𝜌��𝑒@𝑧�@ 𝜀=𝜀𝑘𝑇⁄
�

£
{ @⁄

	 . (27) 

ただし，𝜌��はバルクにおけるイオン𝑖の濃度，𝑒は電気素量で，𝜅の単位は m−1であ

る．式(26)の形式は，極板間距離1/𝜅，電荷密度±𝜎，電位差𝜓dのコンデンサに対す

る式に相当する．したがって，帯電表面近傍のイオン雰囲気である拡散電気二重層

の特徴的な厚さは1/𝜅となり，デバイ長として知られている．デバイ長は溶液の性

質にのみ依存し，電荷や電位のような表面の性質には依拠しない．また，図 1-20

下に示したように，帯電表面がつくる電場の影響が及ぶ空間サイズを特徴づけ，デ

バイ長よりも外側の空間では電場は打ち消され遮蔽される． 

電解質溶液中において帯電した 2つの同種平面間に作用する相互作用圧力は，次

のような表式で与えられる: 

𝑃(𝐷) = 𝑘𝑇 ¥¢𝜌=�(𝐷) −
�

¢𝜌=�(∞)
�

¦ = 𝑘𝑇 ¥¢𝜌d�(𝐷) −
�

¢𝜌d�(∞)
�

¦ . (28) 

ただし，𝜌=�(𝑥)および𝜌d�(𝑥)は，それぞれ各表面および 2平面の中央面におけるイ

オン𝑖のイオン濃度である．この式から，圧力𝑃は，バルクの浸透圧に対して相対的

な中央面における過剰浸透圧に相当することが分かる．例えば，NaClのような 1:1

電解質の場合，式(28)は次のように計算される: 
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𝑃 = 𝑘𝑇𝜌�{[exp(−𝑒𝜓d 𝑘𝑇⁄ ) − 1] + [exp(+𝑒𝜓d 𝑘𝑇⁄ ) − 1]}
= 2𝑘𝑇𝜌�[cosh	(𝑒𝜓d 𝑘𝑇) − 1⁄ ]
≈ 𝑒@𝜓d@ 𝜌� 𝑘𝑇														A𝜓d < 25	mVのときC¬ . (29)

 

ただし，第 1式において，第 1，2項はそれぞれ陽イオンおよび陰イオンに関する

ものである．さらに，中央面での電位𝜓dが各表面から𝑥 = 𝐷/2の距離における電位

の和であると仮定して得られる𝜓d ≈ 2(4𝑘𝑇𝛾 𝑒⁄ )exp	(−𝜅𝐷 2)⁄ を代入して， 

𝑃 = 64𝑘𝑇𝜌�𝛾@exp	(−𝜅𝐷) (30) 

が得られる．ただし，𝛾 = tanh(𝑒𝜓d 4𝑘𝑇⁄ )である．単位面積あたりの相互作用エネ

ルギー𝑊flatsは距離𝐷に関して積分することで与えられる: 

𝑊flats = (64𝑘𝑇𝜌�𝛾@ 𝜅⁄ ) exp(−𝜅𝐷) . (31) 

さらに，van der Waals力に関する式(22)で行ったように，Derjaguin近似から求まる

関係式𝐹 = 𝜋𝑅𝑊を用いて，粒子間の電気二重層を介した相互作用𝑊spheresを 

𝑊spheres = (64𝜋𝑘𝑇𝑅𝜌�𝛾@ 𝜅@⁄ ) exp(−𝜅𝐷) (32) 

で表すことができる．この表式から，粒子間の電気二重層相互作用は距離とともに

指数関数的に減衰することが分かり，その特性減衰距離はデバイ長1/𝜅となる．図 

1-18 で van der Waals 力に関して種々の形状を持つ物体間の相互作用およびエネル

ギーを求めたように，様々な巨視的物体間にはたらく電気二重層相互作用力および

エネルギーに対する表式を次の相互作用定数𝑍（単位は J m−1あるいは N）を用いて

与えることができる（図 1-21）: 

𝑍 = 64𝜋𝜀=𝜀(𝑘𝑡 𝑒⁄ )@ tanh@(𝑧𝑒𝜓d 4𝑘𝑇⁄ ) . (33) 

相互作用定数𝑍は，van der Waals力における Hamaker定数𝐴に相当し，電解質の価

数𝑧を別にすると表面の性質に依存していることが分かる． 
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図 1-21 様々な物体間の電気二重層相互作用． 
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2つの表面間の全相互作用エネルギーは，van der Waals引力に電気二重層斥力を

合わせたものとなる．距離が十分に小さいとき（𝐷 ∼ 0），van der Waals引力が電気

二重層斥力を上回る．これは，van der Waals引力がべき法則に従う相互作用に対し

て，電気二重層斥力は𝐷 → 0でそれよりも遅く増加するためである．図 1-22 に，

1:1電解質中において等しく帯電した 2つの表面間またはコロイド粒子間に生じる

相互作用を模式的に示している．電解質濃度，表面電荷密度または表面電位に応じ

て，次の現象が生じる． 

第一に，希薄電解質中（大きなデバイ長）において強く帯電した表面の場合，強

い長距離斥力がはたらく．これは通常，1–5 nmでピークに達し，エネルギー障壁を

つくり，熱エネルギー𝑘𝑇よりも高くなることが多い． 

第二に，高濃度電解質溶液中では，エネルギー障壁の手前（3 nmを超えた位置）

に 2次極小が存在する．一方，粒子間接触に相当するエネルギーの極小は 1次極小

と呼ばれる．コロイド懸濁液の場合，粒子が接触し 1次極小にいることが熱力学的

な平衡状態であっても，エネルギー障壁が高く合理的な時間内に粒子が障壁を超え

られないことがある．この場合，粒子は弱い 2次極小に落ち着くか，溶液中に分散

する． 

第三に，電荷密度または電位が低い表面では，エネルギー障壁は低くなる．その

結果，緩慢凝集が生じる．臨界凝集濃度と呼ばれる電解質濃度以上では，エネルギ

ー障壁のピークが𝑊 = 0軸より下に来る．このとき，コロイド粒子は急速凝集を示

す． 

第四に，表面電荷または電位がゼロに近づくと，全相互作用曲線は van der Waals

曲線に漸近し，2つの面はあらゆる距離で互いに強く引き合う． 

以上の現象は定量的に示すことが可能で[74]，コロイド安定性に関するよく知ら

れた DLVO理論の基礎となっている． 
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図 1-22 DLVO相互作用． 

van der Waals力および電気二重層斥力をのぞき，コロイド粒子間に生じる相互作

用のうち説明を要するものは，立体斥力，水和斥力および枯渇力である．立体斥力

とは，高分子で覆われた 2つの表面が接近する場合，表面から突起した高分子鎖が

表面に押し付けられる際に生じるエントロピー的な浸透圧による斥力のことであ

る．通常，この斥力は自然界の系で問題となり，工業的には分散媒に少量の高分子

添加剤を加えることで安定化されるため，問題となることは少ない[74]． 

水和斥力は，水および塩水溶液中における表面間の近距離力である．シリカの分

散系やコロイド懸濁液が非常に高い塩濃度を持つとき，DLVO理論からは粒子の急
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速凝集が期待されるところ，長時間にわたり安定する現象が観測されている[74]．

この斥力は水和斥力として知られ，さかんに研究されているにも関わらず十分に理

解されていない．水和斥力には 2つのタイプが存在し，一つは，脂質二重層，石鹸

膜などの親水性基を持つ表面が接近したときに生じるエントロピー的な斥力であ

る．熱的擾乱のため表面から励起して突き出した高分子鎖が，表面の接近により閉

じ込められることで斥力が生じる．この点で，立体斥力に近い特徴を持つ．もう一

つのタイプは，モンモリトナイトのような水中で自発的に膨潤する粘土で見られる

ものである．雲母表面間およびシリカ表面間でも水和斥力が測定されている[76]．

高塩濃度条件で，水和陽イオンが負に帯電した表面に結合し，水和水の一部を保持

するようになるが，これを脱水するために必要なエネルギーに起因する水和斥力が

生じると考えられている[74]． 

枯渇力は，小さいコロイド粒子に囲まれた大粒子間に作用する引力である[69]．

図 1-23(a)の模式図で示したように，閉じた系の中で少数の大粒子が存在し，その

周りを多数の小粒子が囲んでいるとする．熱的擾乱による小粒子の大粒子への断続

的な衝突が矢印で示されている．大粒子が相互に接近すると，小粒子は浸透圧に相

当する力を 2粒子の反対側から作用させ，大粒子間の接触を維持させる．このこと

は，小粒子の排除体積の増加によるエントロピー増加として理解することができる．

系における排除体積を除いた小粒子の到達可能領域に関して，大粒子の接触時（図 

1-23(b)）と非接触時（図 1-23(c)）を比較すると，オーバーラップしている分だけ

接触時の方が大きい．このため，エントロピー的には大粒子が接触している方が有

利であり，小粒子に囲まれた大粒子には浸透圧に相当する引力が作用する．涸渇引

力自体は弱いが，生体コロイドなど一部の系で特に顕著となる[74]． 
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図 1-23 枯渇力の発生メカニズム． 

(a) 閉じた系の中で，小粒子が大粒子に熱的揺動力による衝突を繰り返す． 
(b) 大粒子は浸透圧による引力を通じて接触を維持する．灰色の部分は小粒子中

心が到達できない排除体積，紫色の部分は排除体積の重複箇所． 
(c) 大粒子の非接触時の場合，重複する排除体積が存在しない分，小粒子が到達
可能な領域は(b)よりも小さく，エントロピー的には不利になる． 

  

涸渇力
(a)

(b)

excluded volume overlap volume(c)
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図 1-24 コロイド懸濁液内部で粒子が形成する構造体． 

(a) 粒子が引力ポテンシャルを通じて結晶構造を形成． 
(b) 粒子が互いに一定の距離をとり安定化． 
(c) 粒子がフラクタル状の構造体を形成し，それらが相互に孤立． 
(d) 高粒子濃度では，凝集体が空間全体に広がりネットワーク構造を持つ． 

以上の各種粒子間相互作用，流体力学的相互作用およびブラウン運動の組み合わ

せに応じて，様々な凝集体構造が形成される．図 1-24に懸濁液内部で粒子が形成

する代表的な構造を示している．(a)では，粒子が引力ポテンシャルを通じて，結晶

構造を形成している．(b)では，粒子間距離がポテンシャルの谷に相当するため，粒

子が互いに距離をとり安定している．(c)では，複数粒子がフラクタル状の構造体

（凝集体）を形成し，それらが相互に孤立している．(d)では，粒子濃度が十分に高

いとき，フラクタル状の凝集体が空間全体に広がりネットワーク構造を持つ．この

とき，懸濁液全体でゲル化が生じる．ゲル化の態様に応じて，次のように分類され

様々な凝集体

Δ

(a) (b)

Δ

Δ

(c) (d)

Δ

Δ

Δ
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る．第一に，凝集が弱いゲル状構造体は，凝析（flocculation）と呼ばれる[62,77]．

このとき，粒子は直接結合せず分散媒を通じて構造化されているので，撹拌などに

より一度構造体が壊れてもその後十分な時間だけ静置すると再び構造体が現れる

ため，可逆的な構造体[62]である．第二に，凝集が強く粒子同士が直接に結合して

いる場合で，強凝集（coagulation）と呼ばれる[62,77]．通常，「凝集体」と呼ばれる

ものは，この強凝集体を指している． 

1.2 本研究の⽬的 

マイクロ流路内を流れる粒子の集約挙動に関して，実験的アプローチは，直接観

察における解像度および定量的評価の限界があった．この分野の多くではイメージ

ング技術により粒子の挙動および流れ場の観察が行われてきたが，空間的解像度が

必ずしも十分とは言えなかった．光量を高くしつつ露出時間を短くすると，撮影し

た流路全体にわたり白くぼやけてしまう，あるいは，逆に光量を下げ露出時間を長

くすると，粒子列が縞状に撮影され，個別の粒子挙動が把握できなくなるなどの問

題が見られた[78,79]．また，解析的なアプローチは，リフト・フォースの解析解（式

(3)）を構成する係数𝑓Nが不明で，現実の体系を想定した粒子挙動の把握が困難であ

るという問題がある．懸濁液のレオロジー特性の理解には，マクロな懸濁液の粘度

変化だけでなく，懸濁液内部にある多数粒子の挙動およびその結果である凝集構造

の変化も重要な役割を果たすため，これらを合わせて把握し関連付けることが求め

られる．実験は懸濁液濃度のせん断粘度を容易に測定できるが，高濃度の懸濁液内

部におけるマイクロスケールでの粒子挙動および構造体の変化を直接観察するこ

とは，イメージング技術の限界を超えている．さらに，実験で凝集体の初期配置を

手技で制御することは物理的に不可能である．  
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以上の問題点を背景に，本研究では以下の点に関して研究を行う． 

マイクロ流路内の慣性集約挙動に関して，(1) 集約粒子列の秩序形成に関するメ

カニズムを詳細に明らかにする．集約粒子列の相互作用に関する直接観察によると，

流れ方向に粒子の振動が観察され，そこから粒子列の形成メカニズムが提案されて

いたが，イメージングの解像度限界から十分な情報が提示されていなかった．本研

究では，数値計算により粒子列の相互作用の詳細を明らかにすることで，粒子列形

成のメカニズムを説明する．(2) 他粒子からの擾乱が集約挙動に与える影響を評価

し，集約挙動が崩れるメカニズムを明らかにする．粒子濃度を高くすると直線状の

集約列は消失することが知られている．この現象は，粒子同士の強い相互作用が原

因であると説明され，実験でも示されてきたが，その根拠が不十分で正しく示され

たとは言えなかった．そこで，本研究では，実験では実現不可能な方法で粒子に強

い擾乱を与えることで，集約挙動に与える強い擾乱の効果を実証する．(3) 粒子に

作用するリフト・フォースの粒子径依存性を評価する．(1)および(2)では，粒子径の

効果を考慮しなかったが，現実の微粒子操作ではサイズが異なる粒子の分離・濃縮

が行われるため，リフト・フォースに対する粒子サイズの影響は重要である．粒子

サイズの効果は，これまで十分に調べられていなかったため，本研究でこれを評価

する． 

懸濁液のレオロジーに関して，(4) 凝集体懸濁液にせん断を与えたときに生じる

凝集体変形によるレオロジー特性の影響を評価する．凝集体懸濁液にせん断を与え

ると，著しく大きな shear thinning 現象が生じることがよく知られている．様々な

工業過程で扱う懸濁液に見られる大きな shear thinning は，処理の安全性，効率性

などに関わる重要な問題である．しかし，これまでそのメカニズムに関して，凝集

体のせん断変形と関連付けて十分に調べられていなかった．これまで，内部流体の

解放が大きな shear thinning の原因であると解析的に示唆されていたが，この点に
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関する十分な実証がなかった． 

1.3 本論⽂の構成 

本論文は，全 7 章から構成される．第 1 章では，研究の背景と目的を述べた．第

2 章では，本研究の目的を達成するために，数値計算手法によるアプローチが必要

であることを述べ，使用した数値計算手法に関して説明する．本研究で使用する手

法が，マイクロスケールでの固体–流体問題を解決するのに最適であることを説明

する．第 3 章では，上記(1)に関して，2粒子系を用いて，流路内を流れる粒子が集

約し，整列するメカニズムを明らかにする．第 4 章では，上記(2)に関して，多数粒

子系および 2粒子系を対象にして，強い擾乱が粒子挙動に与える影響を綿密に評価

する．また，流路流れの数値計算では流れ方向に周期境界条件が付されるが，流路

長が粒子挙動に与える影響を明らかにすることで，適切な流路長の提案も行う．第

5 章では，上記(3)に関して，サイズが異なる 1粒子系を対象として，粒子に作用す

るリフト・フォースを数値計算で評価し，その粒径依存性を評価する．第 6 章では，

凝集体懸濁液のレオロジーに関する上記(4)を取り上げ，凝集体構造の違いが懸濁

液のレオロジー応答に与える影響を数値計算により評価する．外観が等しいが内部

構造が異なる 2種類の構造体（一つは内部が密に充填された構造，もう一つは中空

の構造）を考える．両者を比較することで，内部流体の解放が大きな shear thinning

につながることを実証する．第 7 章では，本研究の結語を述べ，マイクロスケール

での固体–流体問題で果たした本研究の寄与を総括する． 
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2 固体‒流体問題の直接数値シミュレーション 

2.1 本テーマに関わる数値計算 

数値シミュレーションを用いることで，粒子挙動を模擬し，得られた詳細なデー

タから高解像度での定性的・定量的評価が可能となる．また，凝集体の配置は計算

条件のインプットに置換されるから，手技に比べはるかに高い可制御性および精度

が期待できる． 

マイクロ流路内の粒子挙動に関しては，粒子に作用するリフトフォースの評価

[80–82]，粒子周りの流れ場の可視化[41,83]など数値シミュレーションの実績がいく

つか報告されており，実験結果と組み合わせることで，マイクロ流路内での粒子挙

動の物理的理解が大きく進んだ．先行研究の多くは，主に 1粒子懸濁液を対象とし

た計算[41,80,81,84]で，複数粒子懸濁液を対象としたものは少ない[82,85]．複数粒

子を対象としたものは，粒子列形状のレイノルズ数依存性評価[82]，流路断面にお

ける粒子の分布密度評価[86]がある．1粒子懸濁液を用いた計算は，1粒子レベルで

の挙動を詳細に把握するだけでなく[81]，断面内でのリフト・フォース場の可視化

[81]，リフト・フォースの粒子径依存性の評価[80]などが可能となる． 

懸濁液のレオロジー評価も，数値シミュレーションを用いることで，懸濁液全体

の粘度変化と粒子挙動を効果的に関連付けることができる[87–89]．流体の粘度評

価に関する固体–流体問題を取り上げた数値シミュレーションの実績は数多くあり，

流体中の熱対流にともなう粒子の挙動と粘度の評価[90]，棒状に連結した粒子凝集

体懸濁液の粘度評価[91]などがある．逆に粘度が粒子挙動および流体の流れ場に与

える影響に関しては，粘度が温度依存性を持つ流体のキャビティにおけるダイナミ

クスの計算[92]，プラスチック成形時の粘度およびせん断速度の最適組み合わせの

研究[93] などがある．この背景には，格子ボルツマン法（Lattice Boltzmann Method, 
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“LBM”）[94–96]，Stokesian Dynamics[97,98]など，流体内での多数粒子の挙動を解く

数値計算手法の長年に渡る開発の歴史がある． 

2.2 マイクロスケールの固体‒流体問題の直接計算 

このように，汎用計算機を用いたシミュレーション技術は，物理現象の正しい理

解に欠かせなくなった．本節では，このような実績の背景にある計算技術全般を概

観する．もっとも，一般に数値シミュレーションといっても，集積回路支援のため

の半導体シミュレーション，化学・生物学分野における分子設計シミュレーション

なども，シミュレーション技術の大きな分野を形成しているが，ここでは，連続体

を対象とする力学シミュレーションに話を絞る．代表的な手法には，有限要素法

[99,100]，有限差分法[101,102]，有限体積法[103,104]がある．これらの手法は，構造

体，流体などの連続体に対して，連立偏微分方程式の初期値問題あるいは境界値問

題で表される場の問題を離散化して解く工学シミュレーションであり，連続体力学

を数理モデルで表現し，汎用計算機を用いて再現，予測を行う手法である．これら

の手法は共通して，計算対象の領域を格子や要素と呼ばれる小領域に分割し，支配

方程式を離散化して数値計算を実行する，いわゆる格子法に分類される．結果の精

度は，計算格子の切り分け方に大きく依存し，対象物の形状へのフィッティングや

格子サイズの細かさが重要な考慮要素となる．このため，計算精度の向上と引き換

えに計算時間が長くなり，さらに，格子の切り分け方が手法に携わる技術者のノウ

ハウに大きく依存する問題が生じる． 

一方で，計算格子を使用しないメッシュフリー粒子法[105–107]が注目を集めて

いる．格子の代わりに有限個の粒子（計算点）を用いて連続体を分割し，粒子によ

って支配方程式を離散化する手法である．このため，数値解析の前段階では，複雑

なメッシュ生成が粒子の数および配置の入力に置き換わる．この手法は，複雑な境
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界形状への適応性が高く，移動境界問題の計算を行うときに大きなアドバンテージ

が発揮される．粒子法の代表例としては，SPH（Smoothed Particle Hydrodynamics）

法[108,109]，MPS（Moving Particle Semi-implicit）法[107,110]が挙げられる．流体の

運動をどのような視点で追跡するかに関して，一般に，計算格子を使用する手法を

オイラー型，計算点の移動により追跡する手法をラグランジュ型と呼ばれる． 

本研究が対象とする固体–流体問題を解く手法では，粒子および流体の界面を移

動させる相互作用の評価が主要な問題となる[87]．従来の数値計算手法のほとんど

は，粒子をラグランジュ的に扱い，流体の扱いに関して大きく 2つに分かれる．一

つは，流体もラグランジュ的に扱う手法があり，代表例として Brownian Stokesian 

Dynamics (BSD)[111–114]がある．もう一つが，流体はオイラー型として扱う手法

[87,115–117]である．前者は，対象とする系の運動方程式から粒子追跡を行う手法

で，例えば，微粒子の流体内部でのブラウン運動が問題となる系では，揺動項であ

るランジュバン方程式を粒子挙動の支配方程式に導入する必要がある．しかし，対

象とする系の解析モデルが不在のケースには適用できないだけでなく，解析解ある

いは経験式が存在するケースでも，毎ステップの計算で流体からの抵抗を計算する

ことは計算負荷が高くなることが指摘されている[87]． 

粒子サイズ程度の流れ場の変化が系の特徴である，マイクロスケールでの固体–

流体問題に関しては，ほとんどがハイブリッド・モデルである[81,87,118,119]．これ

は，離散的な粒子の挙動を運動方程式で追跡し，流体の運動を計算格子上の流体の

運動方程式で解く手法であり，多数の実績を誇っている[115–117,120–124]．中でも，

埋込境界法（Immersed Boundary Method, “IBM”）は，粒子と流体の相互作用を，流

体の運動方程式中に含まれる相互作用項（フォーシング・ターム）により評価し，

フォーシング・タームを固体粒子内部で合計することで粒子の追跡を行う．この手

法は，LBM[94–96] などとともに，「直接計算法」（Direct Numerical Simulation, “DNS”）
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と呼ばれる．ジオメトリーに関して，流体格子と固体粒子の表面が対応していない

ため，粒子表面に存在するセル上でフォーシングタームを加えることで，粒子表面

上の滑りなし条件が満たされる[122]．IBM の主なアドバンテージとして，メッシ

ュ生成が不要であること，使用メモリおよび CPU の節約に優れていること，流れ

場の表現が大幅に簡素化されること，任意形状の物体をリーズナブルな計算コスト

で扱うことができる点にある[117,125]． 

マイクロ流体中における微粒子の挙動は，粒子径よりも微細なスケールでの粒子

同士の流体力学的な相互作用により支配される．このため，粒子よりもはるかに大

きなスケールで変化する流体を想定して導出された，抗力，揚力の解析モデルの使

用は現実的ではない．よって，粒子および流体の相互作用から直接的に粒子挙動を

計算する DNS が適切である．懸濁液のレオロジー評価に DNS を用いた例として

は，赤血球凝集体の変形と懸濁液の粘度評価[126]，粘弾性流体の乱流におけるポリ

マーの相互作用にともなう摩擦降下現象の計算[127,128]，温度場における対流と付

随する粒子移動による熱伝導率の変化の計算[118]など多数実績が存在している．

マイクロ流路内の粒子挙動を扱った数値計算では，LBM[85,129]，IBM[86,130]を用

いた研究が存在する．マイクロ流路内での集約挙動が報告される以前に，矩形流路

内に懸濁液を流すと粒子が集約し，粒子列を形成することがシミュレーションを通

じて報告されていた[85]．しかし，断面内に 8つの粒子列が観察され，その後の実

験でも確認されていなかった．筆者は先行研究において，後で示す計算手法を用い

ることで，マイクロ流路における複数粒子の集約挙動を正しく模擬することに成功

していた[130]．  

本研究では，IBMが最適な選択肢であると判断したが，その理由は次の 2点であ

る．第一に，IBMは，粒子の大きさが無視できないマイクロスケールでの固体–流

体問題を適切に計算できる．第二に，同じ DNSである LBMは，陽解法をベースと
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するため，固体–流体間の密度差が大きいケースでは計算が発散しやすく[131]，汎

用性に欠ける．第三に，物体形状に合わせた頻繁な再メッシュ[117]は，計算コスト

が非現実的に大きくなるため，固定したカーテシアン座標系のもとで，固体–流体

間の相互作用を評価するソース・タームを支配方程式に加える手法が妥当であるか

らである[121]． 

2.3 埋込境界法の概要 

ここでは，代表的な IBMの概要を述べる．最初の IBMは，Peskin[132]が提案し

たモデルで，心臓の弁膜付近の血流をシミュレーションするために開発された．境

界面で連結されたラグランジアン的なノードが，オイラー的な固定点であるメッシ

ュ中を移動すると想定してモデル化された．境界点の連結は，弾性力でモデル化さ

れる．支配方程式は，連続の式およびナビエ・ストークス方程式それぞれ， 

∇ ⋅ 𝒖 = 0 (34) 

𝜕𝒖
𝜕𝑡 + 𝒖 ⋅ ∇𝒖 = −∇𝑝 + ∇@𝒖 + 𝑭 (35) 

と記述される．ここで，𝒖および𝑝は，それぞれ無次元化された速度および圧力であ

る．𝑭は，固体–流体の境界に作用する相互作用項で， 

𝑭(𝒙) = � 𝒇	𝛿(𝒙 − 𝒙�)
a·∈¹

d𝑠 (36) 

と表現され，力𝒇を境界𝐵で面積分することで得られる．𝒙�は，境界点の位置である．

ここで，𝒇は， 

𝒇 = 𝑀(𝒙) (37) 

で境界上の弾性に関する非線形の演算子から計算される．ここでは，弁膜のような
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可動性境界が想定されている．問題は，式(35)の右辺で特異的な作用項𝑭が導入さ

れている点である．この項はデルタ関数を含むため周囲への数値拡散のおそれがあ

り，手法の効率性がデルタ関数の定義に依存するという問題がある． 

そこで，提案されたのが，Feedback method（あるいは Virtual Boundary Method）

[123]である．境界面上の要素に作用する力をフィードバックループ 

𝒇(𝒙�, 𝑡) = 𝛼� ¾𝒖A𝒙�, 𝑡 ′C − 𝑽A𝒙�, 𝑡 ′CÀ	𝑑𝑡 ′ + 𝛽[𝒖(𝒙�, 𝑡) − 𝑽(𝒙�, 𝑡)]
Â

=
(38) 

で定義する．𝛼および𝛽は，それぞれ次元[s−2]および[s−1]を持つ負のパラメータであ

る．𝑽(𝑥�, 𝑡)は境界面上の速度で，空間および時間依存性を持つ．式から明らかなよ

うに，想定する局所的な速度からのずれが，境界面に反作用を生じさせ，想定する

値へ戻す役割を持つ．その結果，境界面上では，滑りなし条件𝒖 = 𝑽が強制的に成

立する．あたかも，仮想的なバネとダンパーが境界点に取り付けられているように

見えることから，virtual boundaryと呼ばれている．しかし，問題は式の定義から明

らかで，相互作用力が自由パラメータに依存している点にある．このため，問題と

なる系ごとにパラメータを決める必要が生じ，汎用性がきわめて低い． 

この問題を解決するために，Direct Forcing Method[133] （“DFM”）が提案された．

時間に関して離散化した次の式 

𝒖n+1 − 𝒖n

Δ𝑡
= RHSn+1 2⁄ + 𝒇n+1 2⁄ (39) 

を考える．RHSn+1 2⁄ は，時間 nおよび n + 1の中間時点で，対流項，粘性項および

圧力項をまとめた式である．埋込境界上で，滑りなし条件𝒖n+1 = 𝑽n+1を満たす式

は，単純な式変換 

𝒇n+1 2⁄ = −RHSn+1 2⁄ +
𝑽n+1 − 𝒖n

Δ𝑡
(40) 
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で与えられる．想定する速度を直接的に強制させるという意味で，direct forcingと

呼ばれる．これにより，問題とする系ごとに変わるパラメータ依存性がなくなる． 

未知数のグリッド上での位置が埋込境界の点と一致している限りでは，式(40)は

基本的に正しい．しかし，境界面がグリッドからずれていると，この式はそのまま

では成立しない．特に，スタッガード格子が用いられているときは，たとえ境界面

とグリッドが一致していても，成立しなくなる．そこで，重要となるのが，線形補

間の手続きである． 

 

図 2-1 埋込境界上の速度の計算． 

いま，格子空間上に埋込境界が存在し，境界面上のラグランジュ点での速度を決

IBM
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める（図 2-1）．このとき，グリッド上のオイラー点での速度を用いて，補間式 

𝑽�Æ = ¢𝒖�,Ç,È𝛿A𝒙�,Ç,È − 𝒙�ÆCℎ/
�,Ç,È

(41) 

を通じて，境界面上の速度𝑽�Æを得る[133,134]．ただし，𝒙�,Ç,Èは近傍セルの位置

(𝑥�,Ç,È, 𝑦�,Ç,È, 𝑧�,Ç,È)，𝒙�Æは境界面上にあるラグランジュ点の位置(𝑥�Æ, 𝑦�Æ, 𝑧�Æ)，ℎはセ

ルサイズである．図 2-1で示したように，対象としているラグランジュ点の近傍セ

ルでの仮の速度𝒖�,Ç,Èから，線形補間を通じて境界面上の速度𝑽�Æを求める．ただし，

離散化されたデルタ関数𝛿(𝒙�,Ç,È − 𝒙�Æ)は， 

𝛿A𝒙�,Ç,È − 𝒙�ÆC =
1
ℎ/
𝑑V y

𝑥�,Ç,È − 𝑥�Æ
ℎ

z 𝑑V y
𝑦�,Ç,È − 𝑦�Æ

ℎ
z 𝑑V y

𝑧�,Ç,È − 𝑧�Æ
ℎ

z (42) 

である[134]．ただし，𝑑Vは，次のように定義される[135]: 

𝑑ℎ(𝑟) =

⎩
⎪
⎨

⎪
⎧
1
8
y3 − 2|𝑟| + Ï1 + 4|𝑟| − 4𝑟@z															(0 ≤ |𝑟| < 1)

1
8 y
5 − 2|𝑟| − Ï−7 + 12|𝑟| − 4𝑟@z									(1 ≤ |𝑟| < 2)

0																																																																	(2 ≤ |𝑟|)

. (43) 

フォーシング・ターム𝒇�Æは， 

𝒇�Æ�
𝒖Ñ − 𝑽�Æ

Δ𝑡
(44) 

で与えられる．ただし，𝒖Ñは想定する速度である．もっとも，次ステップの値は未

知数であるから，既知の値を用いて， 

𝒇�Æ�
𝒖Ñn+1 − 𝑽�Æ

Δ𝑡
∼
𝒖Ñn − 𝑽�Æ

Δ𝑡
(45) 

とする．最終的に，得られたフォーシング・タームから，オイラー的なグリッドで

定義された流体への作用を外挿する[121,133,134]: 
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𝑭 =¢(𝒇�Æ)�𝛿¾(𝒙�Æ)� − 𝒙�,Ç,ÈÀ	Δ𝑉�

Ó

��{

. (46) 

ただし，Δ𝑉�は，境界面でのノードと関連した要素体積を指す．ただし，この手法で

もデルタ関数の採用から数値拡散のおそれがある．境界付近で近接するノードに対

するフォーシング・タームの計算において，デルタ関数を前提とする内挿および外

挿の計算により，近接するノード間で相互に影響を及ぼす結果，想定する境界条件

が満たされない可能性が指摘されている[134]．また，粉体を含む流れ場など，物体

の接触が頻繁に生じる系では，数値振動を招きやすいことが分かっている[121,136]．

このため，凝集体を扱う本テーマのようなケースでは特に問題となる． 

この点を考慮して，デルタ関数を使用せずに埋込境界での境界条件を決める

DFM が存在する．これは，境界付近にあるセル（ゴースト・セル）に基づいて境

界条件を決めることから [125,137,138]，ゴースト・セル手法（Ghost Cell Method, 

“GCM”）と呼ばれている． ここでは，Luoらが開発した GCM[137]を紹介する． 

いま，図 2-2に示すように，2次元のスタッガード格子上に埋込境界があるとす

る．境界外部にある流体のノードは青色の四角で囲み，境界線から内部に向かって

3層分のノードをゴースト・ノードとし赤色の丸で囲んでいる．それより内部のノ

ード（緑色の四角形）は，計算には使用しない．境界条件である，ゴースト・セル

として定義された箇所のノードでの速度を，流体ノードの値から内挿を通じて求め

ることを考える． 
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図 2-2 2次元スタッガード格子上のゴースト・セル． 

ゴースト・ノードで想定される値𝜙の具体的な計算は次のように行う．まず，ゴ

ースト・ノードから境界線に法線を引き，交点に関してゴースト・ノードと対称な

位置にミラー・ノードを仮想的に定義する．図中では，ゴースト・ノード G1およ

び G2に対して，それぞれミラー・ノードM1およびM2が描かれている．次に，位

置(𝑥, 𝑦)にあるミラー・ノードでの値𝜙Ôを，周囲の流体ノード 4点から次に示す双

線形補間を通じて求める: 

𝜙Ô(𝑥, 𝑦, 𝑧) = 𝐶{𝑥𝑦 + 𝐶@𝑥 + 𝐶/𝑦 + 𝐶T. (47) 

ただし，未知の係数 

𝐶Õ = [𝐶{, 𝐶@, 𝐶/, 𝐶T] (48) 

Luo Ghost

G1 G2

M1

M2

M1

G1

1

2
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は，周囲の流体ノード 4点の値から次の式で与えられる: 

𝐶 = 𝑉h{[𝜙]. (49) 

ただし，[𝜙]は，流体ノードの値を要素とするベクトルで， 

[𝜙]Õ = [𝜙{, 𝜙@, 𝜙/, 𝜙T]. (50) 

行列𝑉は，流体ノードの座標を使って 

𝑉 = Ö

𝑥{𝑦{ 𝑥{ 𝑦{ 1
𝑥@𝑦@ 𝑥@ 𝑦@ 1
𝑥/𝑦/ 𝑥/ 𝑦/ 1
𝑥T𝑦T 𝑥T 𝑦T 1

× . (51) 

もっとも，ゴースト・ノードが図 2-2に示した G1のように埋込境界に近いときは，

ミラー・ノードM1の計算に使用できる流体ノードの数が 4個に満たないことがあ

る．その場合，図 2-3に示すように，流体ノードならびに交点の値に基づいて，3

点の補間を行う． 

 

図 2-3 セル内の流体ノード数が 4未満のミラー・ノード． 

Luo Ghost

G1 G2

M1

M2

M1

G1

1

2
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最後に，境界上の値𝜙Ø¹は既知であるから，ゴースト・ノードでの値は，最終的

に次の式で与えられる: 

𝜙Ù = 2𝜙Ø¹ − 𝜙Ô. (52) 

以上の記述は，境界上の値𝜙Ø¹が与えられるディレクレ条件に関するものであっ

たが，速度勾配が与えられるノイマン条件のときでもゴースト・ノード上の値を計

算することができる[125,137]．もっとも，本研究のように粒子挙動を計算する場合

は，ゴースト・ノードおよびミラー・ノードの特定ならびに補間計算に関して計算

負荷が大きくなるだけでなく，凝集体のように粒子が接触している体系では，値の

振動が顕著になるおそれがある． 

2.4 DEM‒DNS 法 

本研究の全体を通じて，DNSに粒子の接触力評価を扱う離散要素法[139]（Discrete 

Element Method, “DEM”）を連成させた手法[130,140]（以下，「DEM–DNS法」とす

る）を用いた．以下，DNSおよび DEMについて，順番に説明する． 

2.4.1 DNS 

物理上，流体相の支配方程式は，連続の式およびナビエ・ストークス方程式 

∇ ⋅ 𝒖1 = 0, (53) 

𝜌1 I
∂𝒖1
∂𝑡

+ 𝛻 ⋅ 𝒖1𝒖1J = −𝛻𝑝 + 𝛻 ⋅ 𝜇1 Ü𝛻𝒖1 + A𝛻𝒖1C
ÕÝ (54) 

である．ただし，𝒖1は流体の速度，𝑝は流体中の圧力，𝜌1は流体密度，𝜇1は流体粘

度を示している．粒子の並進運動𝒖9および回転運動𝝎9は，それぞれ面積分 
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d(𝑚9𝒖9)
𝑑𝑡

= −� 𝝉1 ⋅ 𝒏	d𝑆,
ãä

(55)	

d(𝐼9𝝎9)
dt

= −� 𝒓 × (𝝉1 ⋅ 𝒏)	d𝑆
ãæ

(56) 

で表される．ただし，𝑚9は粒子質量，𝐼9は粒子の慣性モーメント，𝑆9は粒子表面の

積分領域，𝒏は法線ベクトル，𝒓は粒子中心からの位置ベクトルを示し， 

𝝉1 = −𝑝𝑰 + 𝜇1[𝛻𝒖1 + A𝒖1C
Õ
] (57) 

である．慣性モーメント𝐼9は，粒子質量𝑚9および粒子半径𝑟9を用いて 

𝐼9 =
2
5
𝑟9@𝑚9 (58) 

で計算される． 

 

図 2-4 埋込境界法における計算空間のグリッド分割． 

本研究で直接計算として採用した DNSは，梶島らが開発した埋込境界法[141]で

ある．この手法では，全計算空間を，固体粒子相・流体相の区別なく，直交座標系

にしたがって等間隔にグリッド分割する（図 2-4）．生成された各セルのサイズを，

粒子径に比べて大幅に小さくすることで，粒子・流体間相互作用を正確に評価でき

DNS

α = 0

α = 1

0 < α < 1
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る． 

埋込境界法の計算手順を説明する．まず細かく等分割された各セルに含まれる固

体粒子相の局所体積分率𝛼を計算する（図 2-4）．固体粒子相が充填されたセルでは

（すなわち，セルが粒子内部にあるときは）𝛼 = 1となり，流体相で充填されたセ

ル（粒子の外部）では𝛼 = 0となり，固体相と流体相の界面に相当するセルでは0 <

𝛼 < 1となる． 

この局所体積分率𝛼をもとにした加重平均である合成速度 

𝑼 = (1 − 𝛼)𝒖1 + 𝛼𝒖� (59)	

を各セル内部で定義する．ただし，𝒖�は固体粒子の速度を計算空間に投影した速度 

𝒖� = 𝒖9 + 𝝎9 × 𝒓 (60) 

である．この手法では，線形補間を行わない代わりに重み付きの速度を用いること

が特徴である．これにより，モデリングがきわめてシンプルになる[121]． 

この合成速度をもとに，流体相の支配方程式が定義される．連続の式 

𝛻 ⋅ 𝑼 = 0 (61)	

およびナビエ・ストークス方程式 

𝜌1 ]
𝜕𝑼
𝜕𝑡

+ 𝛻 ⋅ 𝑼𝑼^ = −𝛻𝑝 + 𝛻 ⋅ 𝜇1[𝛻𝑼 + (𝛻𝑼)Õ] + 𝜌1𝒇 (62)	

である．	𝒇は，流体相と固体相の相互作用に関する評価項である．埋込境界法は，

全空間が流体で占められていると仮定して計算することから，以下に示すように固

体粒子相の存在する領域について合成速度を補正する役割を持つ．まず，相互作用

項を次のように定義する: 
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𝒇 =
𝛼A𝒖� − 𝑼èC

𝛥𝑡
. (63) (	

𝑼èは次に述べる離散計算の過程で得られる仮の値である． 

まず第 nステップで圧力項𝑝および相互作用項𝒇を考慮しないで，仮の速度 

𝑼∗ = 𝑼n + 𝛥𝑡 I−𝛻 ⋅ 𝑼n𝑼n +
1
𝜌1
𝛻 ⋅ 𝝉nJ (64) (	

を求める．ただし，𝝉は 

𝝉 = −𝑝𝑰 + 𝜇1[𝛻𝑼 + (𝛻𝑼)Õ] (65) (	

である．圧力項𝑝は，ポアソン方程式 

𝛻@𝑝n+1 =
𝛻 ⋅ 𝑼∗

𝛥𝑡
(66) (	

を計算することで得られる．圧力補正後の合成速度𝑼èは， 

𝑼è = 𝑼∗ − 𝛥𝑡𝛻𝑝n+1 (67) (	

で与えられる．最終的に更新される合成速度は，𝒇を使って 

𝑼n+1 = 𝑼è + 𝛥𝑡𝒇 (68) (	

となる．このとき，セル内部に固体相が存在しないとき（𝛼 = 0），𝑼n+1 = 𝒖1n+1と

なり，固体粒子相で充填されているとき（𝛼 = 1），𝑼n+1 = 𝒖�n+1となる．すなわち， 

𝑼n+1 = ë
𝒖1n+1															(𝛼 = 0)
𝒖�n+1															(𝛼 = 1)

. (69) ( 

このように，流体と固体粒子の相互作用を評価する項を導入することで，同一の基

本式を用いながら各相についてそれぞれ矛盾なく速度を得ることができる． 

粒子の並進運動および回転運動は，相互作用項の定義から，面積分の式(55)およ
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び(56)をそれぞれ体積分 

d(𝑚9𝒖9)
d𝑡

= −� 𝜌1𝒇	d𝑉,
ìä

(70) (	

d(𝐼9𝝎9)
d𝑡

= −� 𝒓 × 𝜌1𝒇	d𝑉
ìä

(71) (	

に置換する．ただし，𝑉9は積分領域である粒子内部を表している．以上が，流体の

相互作用に基づき計算される粒子挙動である． 

2.4.2 DEM 

粒子挙動に寄与する接触力を DEMで計算し，流体との相互作用から粒子挙動を

計算する式(70)および(71)に足し合わせる．粒子の並進および回転それぞれに関し

て，DEM–DNS法の最終的な式は次の通りである: 

dA𝑚9𝒖9C
d𝑡

= −� 𝜌1𝒇	d𝑉
ìä

+¢𝑭í, (72) 

dA𝐼9𝝎9C
d𝑡

= −� 𝒓 × 𝜌1𝒇	d𝑉 +¢𝑻í.
ìä

(73) 

𝑭íおよび𝑻íは，それぞれ DEMで評価される粒子に作用する接触力および回転トル

クである． 



56 

 

 

図 2-5 DEMによる粒子間の接触力評価． 

まず，𝑭íの説明を行う．DEMは，粒子間の接触力をバネ–ダッシュポット系でモ

デル化する（図 2-5）．ダッシュポットは，固体粒子の接触により生じるエネルギー

減衰を模擬している．いま 2個の粒子を考え，粒子 1（位置𝒙{，速度𝒗{）および粒

子 2（位置𝒙@，速度𝒗@）とし，粒子 1に作用する接触力を考える．𝑭íは，粒子の接

触面に対して法線方向に作用する𝑭íðおよび接線方向に作用する𝑭íñに分解できる: 

𝑭í = 𝑭íð + 𝑭íñ. (74) 

𝑭íðは， 

𝑭íð = −𝑘�𝜹� − 𝜂�𝝂� (75) 

で記述される．ただし，𝑘�および𝜂�はそれぞればね定数および粘性減衰係数である．

𝜹�および𝝂�は，それぞれ法線方向に沿った接触粒子間の変位および相対速度であ

る．それぞれ， 

𝜹� = ¾𝐿{,@ − (𝑟{ + 𝑟@)À𝒏{,@, (76) 

𝒗� = ¾(𝒗{ − 𝒗@) ⋅ 𝒏{,@À𝒏{,@ (77) 
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で与えられる．ただし，𝐿{,@は粒子 1および粒子 2間の中心間距離，𝑟{および𝑟@はそ

れぞれ粒子 1および粒子 2の半径である．法線ベクトル𝒏{,@は， 

𝒏{,@ =
𝒙{ − 𝒙@
|𝒙{ − 𝒙@|

(78) 

で与えられる．DEM では，接触粒子間で仮想的なオーバーラップを許すことで変

位を考慮する．粘性減衰係数𝜂�は，接触の反復によるエネルギー減衰を想定し，反

発係数𝑒と関係づけて， 

𝜂� = −2 ln 𝑒õ
𝑚�
∗𝑘�

𝜋@ + (ln 𝑒)@
(79) 

で与えられる．𝑚�
∗は，粒子 1（質量𝑚{）および粒子 2（質量𝑚@）の接触では， 

𝑚�
∗ =

𝑚{𝑚@

𝑚{ +𝑚@
(80) 

で定義される． 

一方，接触面に対して接線方向に作用する𝑭íñは，接触面での粒子すべりが起こ

るかどうかに応じて，次の式で計算される: 

𝑭íñ = ë
−𝑘Â𝜹Â − 𝜂Â𝝂Â																			without particle slip
−𝜇÷𝑭íð÷𝒕																								with particle slip (81) 

ただし，𝜇は摩擦係数，𝒕は接触面の接線ベクトル，𝑘Âおよび𝜂Âはそれぞれバネ定数

および粘性減衰係数，𝜹Âおよび𝒗Âはそれぞれ接線方向に沿った粒子間の変位および

相対速度の接線方向成分である．変異ベクトルの接線方向成分𝜹Âは， 

𝜹Â = � 𝒗Â	d𝑡
Âoff

Âon
(82) 

で与えられる．粒子 1が粒子 2に接触した時点𝑡onから離れる時点𝑡offまでの間，相
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対速度に時間刻みをかけたものを積算することで得られる．具体的には，次の離散

式の更新を繰り返す: 

𝜹Âú = 𝜹Ân-1 + 𝒗Âú𝛥𝑡. (83) 

接線ベクトル𝒕は，相対速度の接線方向成分𝒗Ânを用いて，次の式で計算される: 

𝒕 =

⎩
⎪
⎨

⎪
⎧ 𝜹Ân-1

÷𝜹Ân-1÷
											(𝒗Ân = 0)

				
𝒗Ân

|𝒗Ân|
														(𝒗Ân ≠ 0)				

. (84) 

相対速度の接線方向成分𝒗Âは， 

𝒗Â = (𝒗{ − 𝒗@) − 𝒗� + (𝑟{𝝎{ + 𝑟@𝝎@) × 𝒏{,@ (85) 

で与えられる．これにより，相対速度ベクトルからその法線方向成分を引くことで，

相対速度の接線方向成分を抽出する．滑りが生じる場合は，滑りが発生する以前か

ら変位は変わらない．そのため，𝜹Âúは次式で求める: 

𝜹Âú = 𝜹Âúh{. (86) 

最後に，粒子の回転に寄与するトルクは，𝑭íñを使って 

𝑻í = 𝒓ý × 𝑭íñ (87) 

で計算される．ただし，𝒓ýは粒子から接触点への位置ベクトルである． 

2.5 局所体積平均法との⽐較 

グリッド分割のサイズに関して埋込境界法と対照的なのが，DEM-CFD 法（the 

Discrete Element Method coupled with Computational Fluid Dynamics）である[142–144]．
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この手法は，各セルで気相の占める割合に応じて，局所的に体積平均した速度，圧

力を用い，局所体積平均法として分類される．そのため，セルサイズが固体粒子の

サイズよりも十分に大きくする必要があるため，計算の効率性が高まる．その反面，

粒子サイズよりも小さなスケールで複雑に流れ場が変化するマイクロスケールの

流体を扱う場合，粒子と流体の相互作用を正確に評価できない．このため，DEM-

CFD 法を，マイクロ流路内を流れる複数粒子のシミュレーションに用いるのは適

切ではない． 
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3 慣性流れにおける粒⼦列形成のメカニズム 

限定公開のため非公開とする． 
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4 慣性流れにおける強い粘性擾乱の効果 

限定公開のため非公開とする． 
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5 1 粒⼦系におけるリフト・フォースの評価 

5.1 序論 

これまでは，同一粒子径を前提にして計算を行ってきた．しかし，現実の流路デ

バイスを用いた分離プロセスでは，サイズを異にする粒子が混在している．そのた

め，粒子サイズが粒子挙動に与える影響は，応用上重要である．これまで，DNSを

用いてリフト・フォースが測定されたことはあったが[81,145]，粒径依存性は十分

に調べられていなかった．流路内を流れる粒子が見せる慣性集約挙動は，径方向に

はたらくリフト・フォースに支配される．このリフト・フォースの解析モデルは式

(3)で記述されるが，無限平板間を流れる大きさを無視できる粒子を仮定して導か

れたものである[32]．このため，無視できないサイズを持つ粒子が四方を壁面で囲

まれた閉じた流路を流れる現実の体系に適用することは適切ではない．したがって，

流路を流れる粒子に作用するリフト・フォースを評価するには，数値解析が不可欠

である[80,81,145]． 

本研究では，数値シミュレーションを用いて，マイクロ流路内を流れる 1粒子に

作用するリフト・フォースを評価する．それにより，リフト・フォースに与える粒

子サイズの効果を評価する． 

5.2 数値計算⼿法 

DEM–DNS法を用いた．ただし，ここでは 1粒子系を用いるので DEMによる接

触力評価は行われないため，計算に必要な支配方程式は式(55)および(56)となる．

再掲すると: 

d(𝑚9𝒖9)
d𝑡

= −� 𝝉1 ⋅ 𝒏	d𝑆,
ãä

(88) 
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d(𝐼9𝝎9)
dt

= −� 𝒓 × A𝝉1 ⋅ 𝒏C	d𝑆.
ãæ

(89) 

粒子に作用するリフト・フォースを測定するために，断面方向の移動の自由度を

なくして，流れ方向の並進運動および自由回転のみを計算する．これは，径方向の

移動を固定させ，定常状態で粒子に作用するリフト・フォースを測定するために必

要である．具体的には，各計算ステップで，断面方向の移動（y, z成分）に関する

速度を常にゼロとした．径方向の位置を固定してリフト・フォースの値を評価する

という手順を，流路中心から壁面に向かう面心線上で繰り返して，リフト・フォー

スのプロファイルを求めた． 

5.3 物性値および計算条件 

これまでの計算と同様に，粒子はポリスチレン粒子，流体は水を想定した．物性

値は，粒子径以外は前章までと同じである．粒子径は，1.25 µmおよび 1.75 µmの

2種類を対象とした．流体の物性値は 

 

表 5-1に，粒子の物性値は表 5-2に掲げている． 

図 5-1 に，計算領域を示している．1 粒子が 10 セル相当になるようにグリッド

分割した．前章の計算と同じく，流れ方向に周期境界条件，それ以外の壁面はすべ

りなし条件とした． 
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表 5-1 流体の物性値． 

項目 シンボル 値 単位 

密度 𝜌1 0.998 g cm−3 

粘度 𝜇1 1.002 mPa s 

表 5-2 粒子の物性値． 

項目 シンボル 値 単位 

直径 𝑎 1.25, 1.75 µm 

密度 𝜌9 1.05 g cm−3 

ばね定数 𝑘�, 𝑘Â 1.0 N m−1 

摩擦係数 𝜇 0.3 - 

反発係数 𝑒 0.9 - 

 

図 5-1 リフト・フォース評価に使用した計算体系．(a) 俯瞰，(b) 正面． 
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5.4 結果および考察 

図 5-2に，流路中心から壁面に向かう直線上でのリフト・フォースのプロファイ

ルを示している．符号に関して，正の値は流路中心から壁面へ向かう力に相当し，

負の値は壁面から流路中心に向かう力に対応している． 

𝑅𝑒 = 20, 80, 320の流れ領域ごとに，大小 2種類の粒子の比較を行った．粒子径

の影響と流れのスループットの影響に関して，次の 2点を指摘できる．第一に，プ

ロファイルがゼロ値と交差する（𝐹N = 0となる）径方向の位置が，粒子が安定集約

する平衡位置であるが，これは，粒子サイズの増加とともに流路内側に移動したこ

とが分かる．𝑧eq/ℎ（ただし，𝑧eqはプロファイルがゼロと交差する位置，ℎは流路高

さの半分）の変化は，𝑅𝑒 = 20のとき: 0.58→0.54，𝑅𝑒 = 80のとき: 0.65→0.55，𝑅𝑒 =

320のとき: 0.65→0.59となった．第二に，リフト・フォースのプロファイルの傾き

は，粒子径が大きいほど急になったことが分かる．第三に，スループットが高いほ

ど，𝑧eqは壁面サイドに移動し，傾きも急になった．以上の点について，考察を加え

る．  

 

図 5-2 リフト・フォースのプロファイル．(a) Re = 20, (b) Re = 80, (c) Re = 320. 

粒子径の増加とともに，平衡位置が流路中心側にシフトすることは報告されてい
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たが[80]，埋込境界法においてもこの傾向が確認された．既に述べたように，慣性

集約挙動は，せん断勾配揚力と壁面近傍揚力のバランスで決まるが，粒子径が大き

いほど平衡位置が流路中心側にシフトしたことは，壁面近傍揚力の粒径依存度が大

きいことを示唆している．実際，流路中心付近ではリフト・フォースは粒子径の 3

乗に，壁面付近では粒子径の 6乗に依存していることが報告されており，場所によ

る粒径依存性の変化が本研究でも確認された[80]． 

リフト・フォースのプロファイルに寄与するせん断勾配揚力を生じさせる流れ場

を，図 5-3に可視化した．𝑅𝑒 = 320において，径方向の移動を固定されて流れる粒

子（𝑎 = 1.25	µm）の周りの流れ場が示されている．流路中心側よりも壁面側の方

で，より大きな速度場が観察された．したがって，粒子位置に関して速度場の非対

称性から生じるせん断勾配揚力が生じていることが示唆される．粒子周りの流れ場

に関して，慣性流れに特有の断面内 2次流れの存在が報告されている[44]．この流

れ場の可視化は付録に示した． 

 

図 5-3 粒子周りの流れ場の可視化． 

流れ場の可視化

2.64 5.25 7.853.470e-02 1.046e+01
Relative Velocity [m/s]

Channel axis

Wall

Flow
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粒子径の増加とともにリフト・フォースのプロファイルの平衡位置付近で傾きが

急になったことは，リフト・フォースの粒径依存性と関係している．リフト・フォ

ースの解析モデル・式(3)では粒子径の 4乗[32]，数値解析解では 3~6乗[80]の粒子

径依存性が報告されている．プロファイルの傾きは，粒子が集約するアトラクター

の安定性，集約の強さの指標となるが[81]，この傾きが大きくなったことは，粒子

サイズが大きいほど集約が強く，アトラクターの安定性が高まることを意味する． 

スループットの増加により𝑧eqが壁面側にシフトしたことは，平衡位置のレイノ

ルズ数依存性と関連している．レイノルズ数の増加とともに，平衡位置は壁面にシ

フトすることは知られており[21,146]，今回の計算結果はこの傾向を示している．

スループットの増加に対するプロファイルの傾きの増加は，リフト・フォースの流

速依存性（∝ 𝑢1@）の顕れである．レイノルズ数の増加につれて集約粒子のストリー

ムラインがよりタイトになることは実験で知られていた[21]．DEM–DNS法で複数

粒子の集約挙動をシミュレーションした結果（粒子径は 1.0 µm，流路断面は 10.0 

µmの正方形，流路長さ 20.0 µm）をみると，レイノルズ数が減少すると，集約が弱

くなり，粒子ストリームラインが緩くなることを示すことができる（図 5-4）．  

 

図 5-4粒子ストリームラインの集約度合い．(a) Re = 50, (b) Re = 250. 

分布の広がり

Re = 50 Re = 250
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5.5 結論 

DEM–DNS法を用いて，流路を流れる粒子に作用するリフト・フォースを測定し

た．断面上の位置に応じた粒径依存性の変化，スループット依存性，アトラクター

の安定性の変化を示すことができ，DEM–DNS法で流路内を流れる粒子に作用する

リフト・フォースを正しく測定できることを示すことができた．本研究は，ベーシ

ックな矩形の流路を対象としたが，本手法は任意形状の断面を持つ流路を扱うこと

が可能であるので，将来的には三角形の流路など様々な形状の流路[147]でのリフ

ト・フォース測定も可能となることが分かった． 

付録 

限定公開のため非公開とする．  
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6 凝集体懸濁液のレオロジー特性評価 

6.1 序論 

せん断速度に対する非線形の粘度変化が，懸濁液の処理上，問題となることがあ

る．例えば，shear thinningは，原子力工学における高レベル放射性廃棄物の処理の

安全運転で問題となる．高レベル放射性廃棄物は，ガラス・ビーズと共に溶融炉内

に投入後，電極からのジュール熱で加熱され，溶融する．生成された溶融スラリー

上には，白金族粒子の凝集体が形成され[50,148]，その凝集体懸濁液のレオロジー

特性は，せん断速度に対して著しく大きな shear thinning 挙動を示すことが知られ

ている[148]．溶融スラリーの著しい大きな shear thinning 挙動は，炉底からの排出

を阻害する要因となる．このため，高温・高粘性の流体の安全な制御という見地か

ら，そのメカニズムの理解がきわめて重要となる．しかし，この点に関して十分な

説明は与えられていなかった．また，球形のガラス・ビーズ周りに微粒子が凝集す

ることから，白金族粒子の凝集体がシェル状の構造を持つ可能性があり，それが大

幅な shear thinning と関係している可能性がある．しかし，シェル状の凝集体が大

幅な shear thinningを生じるかについて調べられていなかった． 

様々な懸濁液中の凝集体（図 1-24参照）の懸濁液にせん断を加えると，構造体

が変形する結果，せん断粘度はせん断速度に応じて変化する．Shear thinning流体に

特有のせん断にともなう粘度減少は，複雑なネットワーク構造を持つ凝集体の構造

的な変化を反映している．せん断により，凝集体の構成粒子は凝集体から引き剥が

され別の凝集体に付着する，あるいは，凝集体自体が大きく変形し，強いせん断の

もとでは不可逆的に解砕する．このような凝集体のせん断変形は，凝集体の構造，

付着力，せん断の強さ，流体の物性など様々な要因に依存し[56,62]，懸濁液全体の

粘度を変化させる． 
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図 6-1 凝集体の実効体積分率． 

粒子濃度が十分に高いと，懸濁液内部で凝集体が付着力を通じて形成され，空間

全体に及ぶネットワーク構造が生まれる（図 6-1）．その結果，せん断粘度のせん断

速度依存性は複雑になる[56]．十分に弱いせん断速度のもとでは，凝集体は構造上

の変化はほとんどない[149]．このとき，流体の一部はこの凝集体の内部に閉じ込め

られて外部の流体と隔離され，粒子と一体的に振る舞う．その結果，凝集体懸濁液

のせん断粘度は，この一体的に振る舞う凝集体の間での流体力学的相互作用で生じ

るエネルギー散逸に支配される[56,63,150]．さらにせん断速度を強くすると，凝集

体は変形，解砕し，空間全体にわたる構造的な変化が生じる．凝集体は，凝集構造

および強度，せん断速度等によって決まるサイズ，形態に落ち着く[151–153]．平衡

状態での懸濁液粘度は，この最終的に形成される凝集体の間で生じる相互作用に伴

う粘性散逸で決まる．したがって，凝集体懸濁液のせん断粘度を求めるには，この

一体的に振る舞う凝集体の，流体から見える見かけの体積をもとにした実効体積分

率𝜙eff (effective volume fraction)[56]を考慮する必要がある（図 6-1）[62,151,152,154]． 

平衡状態における凝集体の実効体積分率𝜙effは次式で与えられる: 

𝜙eff ∼ 𝜙 ]
𝑅
𝑎^

/h1
. (90) 

Effective volume fraction

ϕeff ≈ ϕ ⋅ ( R
a )

3−f

R

a
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ただし，	𝑅は一塊として振る舞う凝集体のサイズ，	𝑓は構造体のフラクタル次元で

ある．凝集体のサイズ𝑅は，次のように見積もられる[62,151,155]: 

𝑅
𝑎
∼ 1 + y

𝜎ý
𝜎
z
d
. (91) 

ただし，𝜎ýは凝集体の解砕が生じる臨界せん断応力，𝜎は懸濁液に作用するせん断

応力，𝑚は凝集体の弾性応力の伝えやすさに応じて決まる定数（構造体が柔らかい

ときは𝑚 = 1/2，固いときは𝑚 = 1/3）である．このため，実効体積分率𝜙effは名目

値𝜙よりも大きくなる．最終的に，一塊として振る舞う凝集体の体積分率を KD式

中の名目値体積分率𝜙と置き換えた修正 KDモデルは， 

𝜇& = "1 −
𝜙
𝜙max

#1 + ]𝜇&
𝜇1𝛾̇
𝜎ý
^
hd

$
/h1

%
h@

(92) 

で評価できる[63,149,150,154]．このモデルを適用すると，等しい名目値体積分率の

もとでも，せん断速度によっては異なる粘度が得られることがある．また，異なる

名目値体積分率から出発しても，同じ粘度に達することがある[62,150]．この違い

は，実効体積分率の特質を考えることで説明できる．せん断速度が低いときは，ど

ちらの凝集体においても構成粒子の構造的な変化はなく，凝集体に閉じ込められた

流体は凝集体外部の流体からは見えないことから，異なる構造体間で実効体積分率

の違いはない．しかし，せん断速度を十分に高くすると，凝集体は大きく変形し解

砕する．凝集体内部に閉じ込められていた流体は解放され，実効体積は名目値に近

づく．その結果，凝集体構造の違いに応じた shear thinningが得られる[62,150]．ま

た，この解析モデルを使うと，実行体積分率が名目値よりも数十倍も大きくなるこ

とがあり[62,151]，測定でしばしば見られる劇的な shear thinningを，内部流体の解

放に伴う大幅な実効体積分率の減少[50,58,60,156]として説明することができる
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[140]．しかし，凝集体の内部構造の違いが shear thinning の差を生むことは，これ

まで解析的に示されるのみで，実験あるいは数値シミュレーションでも実証がなか

った[140]．そもそも，凝集体の変形，解砕そのものに関する研究は，実験あるいは

数値シミュレーションによってさかんに行われてきたにも関わらず

[89,153,154,157–160]，微視的な凝集体構造のせん断変形と巨視的な懸濁液のレオロ

ジー特性を有機的に連関させる研究は，筆者が知る限り存在していなかった[140]． 

マイクロスケールで複雑な挙動を示す粒子および流体の観察ならびに巨視的な

懸濁液粘度の測定を同時に行うには，数値シミュレーションが不可欠である．凝集

体のせん断変形で見られる構造体の伸展および解砕は，凝集体構成粒子同士の粒

子・粒子間相互作用（接触力および付着力）および粒子・流体間相互作用を伴い，

数値計算のモデリングではこれらを考慮する必要がある[140,159,161]．粒子間相互

作用に関しては，凝集体の解砕には粒子間の付着力だけでなく接触力も重要な役割

を果たしている[162,163]．これまでの数値計算研究には，固液二相流のシミュレー

ションを行うのに粒子間の付着力を考慮しないもの[119,164,165]，接触力を評価し

ないもの[164,166,167]が散見される．また，粒子・流体間相互作用に関して，せん

断を作用させた懸濁液のレオロジー応答を得るためには，単に予め計算した流れ場

を与えて粒子挙動を求める one-way な手法[159]ではなく，粒子が周辺の流れ場に

与える影響も加味した two-wayのアプローチを採用する必要がある．マイクロスケ

ールでの，粒子間相互作用と流体力学的な相互作用を同時に解くには，ラグランジ

アン的な手法とオイラー的な手法を連成させたモデルが適切である[87]．これは，

DEM でモデリングした粒子運動を，フォーシング・ターム（粒子・流体間相互作

用項）により，流体方程式で求めた流れ場と連成させる手法である．フォーシング・

タームを導入することにより，凝集体の解砕のモデリングがシンプルになる．これ

まで，局所体積平均法で凝集体の解砕をシミュレーションした研究[161]があった
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が，粒子運動にドラッグ・モデルを用いるため，モデリングがきわめて複雑化する

という問題があった． 

本研究では，凝集体の内部構造が懸濁液のレオロジー特性に与える影響を数値的

に評価する．特に，外観が等しく，内部構造のみが異なる 2種類の球状凝集体を扱

い，懸濁液のレオロジー挙動を比較することで，凝集体内部構造が異なる shear 

thinningにつながることを数値的に実証する．また，球状のシェル状凝集体による

大きな shear thinning を実証することで，ガラス溶融炉内部で白金族粒子がシェル

状凝集体を形成している可能性を示す．分散媒の粘度𝜇1と比較したせん断粘度𝜇d

の増加度合いを示す無次元数である相対粘度𝜇& = 𝜇d/𝜇1に着目することで，ガラス

溶融炉の問題に限定せず様々な凝集体懸濁液で生じる大きな shear thinning 現象の

メカニズムを説明する．数値計算手法には，粒子間相互作用（粒子間付着力および

接触力）および粒子・流体間相互作用を同時に評価できる手法である DEM–DNS法

を用いる． 

6.2 数値計算⼿法 

凝集体のせん断変形は，構成粒子同士の粒子・粒子間相互作用および粒子・流体

間相互作用を伴い，モデリングにあたってはこれらを同時に解く計算手法が求めら

れる．特に，構成粒子の挙動を計算するだけでなく，懸濁液のせん断粘度も評価す

る必要があるため，粒子間の流体間相互作用に伴うエネルギー散逸が粘度の上昇と

して反映されるように[55,57]，粒子が流体に及ぼす作用を考慮した two-wayの手法

[87,117]が不可欠である[140]．そこで，本研究においても，DEM–DNS 法を採用し

た．粒子の並進および回転は，それぞれ次式で得られる: 
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dA𝑚9𝒖9C
d𝑡

= −� 𝜌1𝒇	d𝑉
ìä

+¢𝑭í +¢𝑭& , (93) 

dA𝐼9𝝎9C
d𝑡

= −� 𝒓 × 𝜌1𝒇	d𝑉 +¢𝑻í
ìä

. (94) 

ただし，𝑭&は接触粒子の付着力であり，接触力と合わせて，粒子・粒子間相互作用

を構成する．粒子間付着力𝐹&は，van der Waals力 

𝐹& = −
𝐴𝑎
24ℎ@

(95) 

で計算される．相互作用の van der Waals力には，分子間レベルと微粒子レベルの両

方で存在するが，ここでは後者の方である[74,168]．ただし，𝐴は Hamaker定数，ℎ

は粒子の表面間距離である．もっとも，粒子の接触時においても表面間距離が厳密

にゼロになることはなく，原子・分子程度の間隔は必ず生じ，無限大への発散は抑

えられる．そこで，通常，van der Waals力の計算ではカットオフ距離ℎ=が導入され，

ℎ < ℎ=のとき，ℎはℎ=で置き換えられる[169]． 

6.3 物性値および計算条件 

粒子配置がランダムに分散した懸濁液および凝集体の懸濁液に対して，DEM–

DNS法を適用した．粒子はガラス・ビーズ，流体は高粘性のものを想定した．流体

の物性値は，密度 0.996 g cm−3，粘度 8.5 mPa sとした（表 6-1）．この粘度は，水の

粘度の約 10 倍である．粒子の物性値は，密度 2.5 g cm−3，直径 1.0 μm，Hamaker定

数 0.1 zJ，バネ定数（法線方向および接線方向）1.0 N m−1，摩擦係数 0.3，反発係数

0.9，カットオフ距離は 0.4 nmとした（表 6-2）．時間刻みは，0.1 nsとした．van der 

Waals 力を与えることで接触粒子の付着力を模擬し，DEM で評価される接触力と

合わせて，粒子・粒子間相互作用を構成した． 
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表 6-1 流体の物性値． 

項目 シンボル 値 単位 

密度 𝜌1 0.996 g cm−3 

粘度 𝜇1 8.5 mPa s 

 

 

 

 

表 6-2 粒子の物性値． 

項目 シンボル 値 単位 

直径 𝑎 1.0 µm 

密度 𝜌9 2.5 g cm−3 

Hamaker定数 𝐴 0.1 zJ 

カットオフ距離 ℎ= 0.4 nm 

ばね定数 𝑘�, 𝑘Â 1.0 N m−1 

摩擦係数 𝜇 0.3 - 

反発係数 𝑒 0.9 - 
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図 6-2は，計算領域内における分散懸濁液を図示している．濃度は 2種類を用意

し，一方は粒子数 400個（体積分率𝜙 = 0.12），もう一方は 338個（𝜙 = 0.1）とし

た．それぞれ，後述する 2種類の凝集体の構成粒子数と対応している．計算領域は

一辺𝐻が 12.0 µmの立方体とした．懸濁液にせん断を作用させるために，計算領域

の上面および底面に等しい速度(𝑢wall)を𝑥軸方向に沿って対称に与えた．境界条件

は，上面および底面が滑りなし条件，それ以外の面は周期境界条件とした．せん断

速度𝛾̇ (= 𝑢wall/ℎ, ℎは高さ𝐻の半分)は，10–2500 s−1の幅広い範囲で与えた． 

 

図 6-2 分散懸濁液の初期条件．(a) 400個，(b) 338個. 

図 6-3は，同じ計算領域内での球状凝集体の初期配置である．一つは，ランダム

に粒子がパッキングされた密充填凝集体で，粒子数は 400個 (𝜙 = 0.12)，外径 8.66 

µmとした．もう一つは，外観が密充填凝集体と同じであるが，内部に中空領域（内

径 4.58 µm）をもうけた中空凝集体を作成した．それぞれの凝集体の情報は，表 6-3

に掲載している． 

Dispersed systems

12 µm

12 µm

12 µm(a) (b)

x

z

y
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図 6-3 凝集懸濁液の初期配置．(a) 密充填凝集体，(b) 中空凝集体． 

 

表 6-3 凝集体の物性値． 

構造 項目 値および単位 

密充填 外径 8.66 µm 

内径 - 

粒子体積分率 𝜙 0.12 

構成粒子数 𝑁 400 

中空  外径 8.66 𝜇m 

内径 4.58 𝜇m 

粒子体積分率𝜙 0.1 

構成粒子数 𝑁 338 

 

  

Aggregated systems

12 µm

12 µm

12 µm

8.66 µm

Inner diameter: 4.58 µm

(a) (b)

x

z

y
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凝集体の作成方法について簡単に説明する．まず，流体を入れない計算領域内に

十分な数の粒子を重力降下させ，ランダムな配置を作った．次に，その粒子層から

凝集体の外径に相当する直径を持つ球状領域にある粒子をくり抜いた．最後に，流

体を含めた計算領域中央に凝集体を配置し，付着力も与えた上で，十分な時間だけ

静置させて密充填凝集体を得た．中空凝集体は，コピーされた密充填凝集体の重心

から内径内部にある粒子をくり抜いて，同じように静置させた．十分な時間だけ静

置させたのは，付着力の作用で粒子を密に接触させ，中空凝集体の中空部分に外部

から流体が浸透しないようにし，外部の流体から十分に隔離するためである．これ

により，初期状態における両凝集体の見かけの実効体積分率は等しくなった．また，

十分な不浸透性を確保するという観点からは，粒子 3個程度の厚みを持たせた． 

6.4 結果および考察 

6.4.1 分散懸濁液のせん断粘度 

与えられた計算条件のもと DEM–DNS 法が正しく粘度評価を行えることを検証

するために，分散懸濁液のせん断流れに同手法を適用し，KDモデル(7)で得られる

値と比較した．2つの濃度の懸濁液は，それぞれ密充填凝集体および中空凝集体の

体積分率に対応している．図 6-4は，分散懸濁液（粒子数𝑁 = 338）の流れの様子

である．速度に応じて，粒子表面を色付けしている．どちらのせん断速度でも，粒

子がレイヤー状[45]にせん断方向に流れる様子が示されている． 
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図 6-4 せん断を加えた分散懸濁液．せん断速度 (a) 10 s−1, (b) 2500 s−1. 

図 6-5は，せん断速度𝛾̇ = 10– 2500 s−1の範囲で得られた分散懸濁液のせん断粘

度𝜇ýを示している．せん断粘度𝜇ýは，流体が感じるせん断応力𝜎との関係式 

𝜎 = 𝛾̇𝜇ý (96) 

を用いて計算した．どちらの濃度（𝜙 = 0.12, 0.1）でも，幅広いせん断速度に対し

て一定の値が得られた．粒子濃度が低いとき（𝜙 <∼ 0.2），分散懸濁液はニュート

ン流体として振る舞い，せん断粘度はせん断速度の影響を受けない[45,60]という事

実と一致していた．また，KD式(7)と比較しても，シミュレーションで得られた粘

度は良い一致を示した（誤差 2.5%程度以内）．以上の結果より，DEM–DNS法は上

記計算条件のもと懸濁液の粘度評価を正しく行えることが確認された． 

Dispersion color
(a) (b)
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図 6-5 せん断速度に対する分散懸濁液の粘度． 

6.4.2 凝集体懸濁液のせん断粘度 

凝集体構造がコロイド懸濁液のレオロジー特性に与える影響を評価するために，

異なる内部構造を持つ凝集体（密充填凝集体および中空凝集体）の懸濁液に DEM–

DNS 法を適用し，凝集体のせん断変形をシミュレーションした．対象としたせん

断速度は，𝛾̇ = 10 s−1から𝛾̇ = 2500 s−1までとした．密充填凝集体および中空凝集

体は異なる名目体積分率𝜙を持つが（それぞれ 0.12および 0.1），初期状態では内部

構造が凝集体外部にある流体から見えないため，実効体積分率が等しいことを改め

て指摘する． 

𝛾̇ = 10 s–1の弱いせん断速度では，いずれの凝集体でも構成粒子の構造的な変化

は見られなかった．図 6-6は，𝛾̇ = 10 s–1での流れ場（開始から 2.0 ms–1 経過後，

定常状態）を示している．カラー・バーは，スライス上の流速に対応している．ど

ちらの凝集体もせん断の作用により剛体回転を行い，結合構造の変化は見られなか
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った．これは，凝集体の構造的強度に比較して，せん断がきわめて弱かったためで

ある． 

 

図 6-6低せん断速度での凝集体．(a) 密充填凝集体，(b) 中空凝集体． 

得られた凝集体の挙動を懸濁液のせん断粘度と関連付けるために，懸濁液に作用

したせん断粘度𝜇ýを計算した．図 6-7は，𝛾̇ = 10 s–1のせん断速度のもとで，定常

状態（1.0 ms間）でのせん断粘度を示している．どちらの凝集体でも粘度に差は見

られなかった．特に，両凝集体の外径と等しい 1粒子（直径: 8.66 µm）を仮定した

ときの KDモデルからの予測値（図中点線）と等しい値であった．これは，凝集体

の変形が起きないとき，見かけの体積は外径が等しい 1 粒子のそれと等しくなり，

懸濁液の粘度はこの実効体積分率で得られるものに相当するからである． 

剛体回転
(a) (b)

xz

y

Close-packed Hollowed-out
Fluid velocity [m s−1]
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図 6-7 低せん断速度でのせん断粘度．(a) 密充填凝集体，(b) 中空凝集体． 

これに対して，強いせん断速度を与えると，どちらの凝集体も大きく解砕した．

図 6-8は，𝛾̇ = 2500 s–1でのせん断変形の時間発展を示している．スタートから 0.9 

ms 経過後，密充填凝集体は大きなせん断の作用により構造的な強度を失い，砕け

始めた．一方，中空凝集体は，流れ方向とは 45 度の角度方向に大きく伸展した．

定常状態に至ると，どちらの凝集体も解砕し，他粒子との結合を失った粒子はせん

断方向へ流れた．興味深いことに，中空凝集体の方では凝集体はほぼ完全に解砕し，

自由に流れる様子が見られたが，密充填凝集体の方では，結合が緩んだものの凝集

構造として残った一部の粒子がなお回転を続け，結合が断ち切れたその他の粒子は

流れ方向に流れた．これは，密充填凝集体の構造上の結合強度が中空凝集体よりも

強いためである． 

·γ = 10

(a) (b)
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図 6-8 高せん断速度でのせん断変形．(a) 密充填凝集体，(b) 中空凝集体． 

凝集体の解砕挙動と懸濁液のレオロジー応答を関連付けるため，同じように懸濁

液に作用したせん断応力𝜎を測定し，粘度𝜇ýを評価した．図 6-9は，𝛾̇ = 2500 s–1で

の粘度𝜇ý（定常状態，1.0 ms間）を示している．どちらも，𝛾̇ = 10 s−1の場合より

も粘度が減少する shear thinning 挙動が見られた．また，密充填構造よりも中空構

造の方でより大きな粘度減少が観察され（密充填構造: 20%減少，中空構造: 26%減

少），shear thinningの程度が大きかったことが分かった． 

Breakup

(a)

(b)

xz

y

xz

y

t = 0.0 ms t = 0.9 ms Steady state

Close-packed

Hollowed-out

Fluid velocity [m s−1]
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図 6-9 高せん断速度でのせん断粘度．(a) 密充填凝集体，(b) 中空凝集体． 

図 6-10 に𝛾̇ = 10– 2500 s−1 での各懸濁液のせん断粘度の変化を示している．最

もせん断速度が低くせん断変形が見られなかった𝛾̇ = 10 s–1では粘度に差は見られ

なかったが，せん断速度が増加し凝集体の変形が顕著となるにつれて中空凝集体懸

濁液の方でより大きな shear thinningが生じたことが示されている． 

 

図 6-10 凝集体構造の違いによる shear thinningの分岐． 

2500

(a) (b)
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中空構造凝集体の方で観察された大きな shear thinning は，凝集体懸濁液でしば

しば見られる著しく大きな shear thinning のメカニズムを反映している．凝集体に

作用するせん断が弱いと，凝集体は内部に閉じ込められている流体と一体になり，

あたかも一つの粒子であるかのように振る舞う．懸濁液のせん断粘度は，凝集体同

士の流体力学的な相互作用に伴う粘性散逸に支配されるため，一体的に振る舞う凝

集体の実効体積分率で決まる．したがって，せん断が弱く凝集体の変形がないと粘

度の差はほとんど見られない．このため，本結果で，密充填凝集体および中空凝集

体いずれにおいても，外径が等しい 1粒子で置き換えたときの予測粘度と一致して

いた．一方，凝集体に強いせん断が加わると，変形，解砕が進み，内部に閉じ込め

られていた流体が解放される結果，外部の流体に見えていた凝集体の実効体積分率

は減少し，名目体積分率へと近づく．すなわち，名目体積分率と実効体積分率との

ギャップが大きいほど，より大きな shear thinningが生じる．本研究は，外観が等し

く，内部構造のみが異なる 2種類の凝集体を扱うことで，凝集体のせん断変形にと

もなう実効体積分率の変化が大きな shear thinning を引き起こすことを，きわめて

効果的に実証することができた．また，球状の中空凝集体の方で，より大きな shear 

thinningが生じたことから，ガラス溶融炉内部で白金族粒子が球形のシェル状凝集

体を形成している可能性が示唆された．さらに，本計算は，無次元数である相対粘

度に着目したことから，様々な凝集体懸濁液で生じる大きな shear thinning のメカ

ニズムも説明することができる． 

実際の凝集体懸濁液では，粒子表面での疎水性あるいは親水性が問題となる．仮

に，粒子間の付着力と比較して，疎水性あるいは親水性が支配的な体系では，疎水

性あるいは親水性は凝集体の崩れやすさに関わる．例えば，親水性であれば，凝集

体の間隙に流体が侵入しやすく，解砕が生じやすい．しかし，加えるせん断速度が

十分に低いと，凝集体のせん断変形が無視できるほど小さくなるので，今回得られ
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た shear thinningの分岐挙動と同じ傾向は得られると考える． 

本研究は，DEM–DNS法を適用することで凝集体のせん断変形をシミュレーショ

ンすることができた．個々の構成粒子の挙動を模擬できただけでなく，懸濁液の粘

度変化も同時に評価することができ，微視的な凝集体構造の変化と巨視的な懸濁液

のレオロジー応答を関連付けることに成功した．このことは，DEM–DNS法が粒子・

粒子間相互作用（付着力および接触力）と双方向的な粒子・流体間相互作用の計算

を同時に扱えることを改めて示した． 

6.5 結論 

本研究は，数値シミュレーションを使って，分散懸濁液および凝集懸濁液のレオ

ロジー特性を評価した．分散懸濁液について，DEM–DNS法が KDモデルで予測さ

れる粘度評価を正しく再現できることを示した．また，同手法を用いて，凝集体構

造の違いが懸濁液のレオロジー特性に与える影響を評価した．特に，外観が同じで

内部構造が異なる，不浸透性の高い凝集体を扱うことで，凝集体の解砕に伴う閉じ

込められた流体の解放が shear thinning の原因であることを数値的に実証すること

ができた．また，ガラス溶融炉内部で生成される白金族粒子凝集体が球形構造を持

つ可能性が示された．今後は，流体の計算に温度のパラメータを入れ，それによる

対流なども計算することで凝集体構造を評価することが期待される．応用面への示

唆としては，実行体積分率と名目値体積分率の開きが大きいほど，大きな shear 

thinningが生じることが示されたことから，高レベル放射性廃棄物の処理過程では

この開きをより小さくするための素材開発が望ましいと考える． 

DEM–DNS法による凝集体変形の高解像度観察および粘度評価を通じて，凝集体

のせん断変形および懸濁液の粘度変化を効果的に関連付けることができた．凝集体
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構造の初期配置作成に関しても，外観が等しく内部構造が異なる球状凝集体の作成

は実験では不可能で，数値シミュレーションを活用することではじめて著しく大き

な shear thinning のメカニズムを実証できた．本研究は，様々な粒子の初期配置に

対して，せん断に伴う粒子挙動のシミュレーションと懸濁液の粘度評価を同時に達

成することができる DEM–DNS法の洗練された機能を改めて示した． 
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7 結⾔ 

限定公開のため非公開とする． 
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