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1．緒 言

　充填層の充填物として実際にとりあげられる粒体また

は粉体は，粒径および粒度分布の複雑なもので，空間率

の理論的取扱いははなはだ困難である，したがって，従

来の研究は，モデルとして等大粒体の配列状態につい
て，二三の仮定を設けて理論的空間率を計算したりD，

実験的に空間と等大球および充填層の大きさの関係を求
めたりしている2）．しかし，これらの研究は比較的大粒

子の充填層内の総括的な孔容積に関するものであって，

充填層内の空隙径や空隙容積の分布についての研究は見

あたらないようである，

　筆者らは0，lpオーダーの粒径を

もつカーボン微粒子充唄層内の空隙

径と空隙分布を，水銀ポロシメータ

による水銀圧入量より測定し，水銀

ポロシメータで考えている細孔径の

意義を考察するとともに，粒径と空

隙径の関係について若干の考察を行

ない実験式を求めた．

第1表　サーマルブラックの

　電子顕微鏡径

＼．に宝織蚤法鷹曹径

↑

「oo

瞭

50

T－1

T－2

T－3

T－4

1．687s

1，7216

1．734S

l．7262

O．1738

0．2067

0．2769

0．1732
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2．　測定方法および結果

写真1　電子顕微鏡写真例，総合倍率8，000倍）T－3）

｝ψ〕

累積曲線

　（1）　試料の拉径　試料としては，形が球形で団粒組

織をもたない熱分解カーボン〔サーマルブラック）4種

を使用した，粒径の測定には電子顕微鏡を使用し，総合

倍率　8，　OOO倍でキャビネ板に焼きつけ（写真1），誤差を

避けるため各試料とも600個をランダムに選び粒径を測

定した．

　粒径には相当径，有効径，統計径等の種々の定義の粒

径があるが，本実験では，任意の一定方向の平行線が粒

子に外接するときの距離をもって粒径とするGreenの

統計径を採用した，

　試料の粒径分布を第1図ec示す．縦軸は0．025p当た

りの粒子数の割合を表わす．正規分布に近い分布ではあ
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第　1　図
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　　電子顕微鏡による粒径分布

るが，等大粒径の粒子群とはみなしがたい．これらの粒

子群の算術平均径およびピクノメータ法（ベンゼン使用）

によって測定した真比重をee　1表に示す．

　（2）空隙分布　水銀ポロシメータによる細孔分布の
測定についてはさきに報告したが3j・4＞，本実験に使用した

装置は第2図の如くで耐圧容器内のディラトメータを第

3図に示した、充填層を形成しているシリンダーの上下

に鉄製の目皿をおぎ，その内側に炉紙を敷いて，試料が

外部に漏れないようにし，ディラトメータセルに入れた

シリンダ全体は，目皿の所でスプリングによって支えて

動かないようにした，試料は，　セル（10φ×15mm＞に

自然落下させて注人し，プランジャで高さ6，8～8．Omm

まで手で圧縮して充順層を作った．その充贋層は第2表

のようであった、実験に当たっては，まずディラトメー

タ内の試料層を真空脱気して水銀を圧入せしめ，これを
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耐圧容器内に挿入する．遂次窒素によって圧力を

加え，毛管部分に引張ったPt－lr線の抵抗値の

変化を読み，圧力と抵抗値の変化より空隙の細孔

圧力計
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　　　　第2図

分布を求めた．横軸に

空隙半径をとり，縦軸

に累積空隙容積をとっ

てプロットした結果を

第4図に示す．この空

隙半径r〔tn・〕は次式に
より求めている3）・4）．

　r＝＝7．5／P　　　 （1）

　P＝＝圧力〔kg／cm2〕

　なお，第4図は，デ

ィラトメータの摺合せ

部分および濟紙への水

銀含浸量をあらかじめ

検定して，水銀圧入量

による空隙容積の測定

値を補正したものであ

る．また，一一定の圧力

実験装置概略図

／

テわトメーダ毛管部

下で，水銀が0．単以下

の微孔に入り終わるまで

約20分かかることがわ

かっているので，測定圧

力で20分間保持した．

第4図より求められた細

孔分布曲線を第5図に示

す．Voは細孔全容積で，

　　　　　　　　　3．

　（1）空隙分布
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　第2表　充填層の条件
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空隙分布（微分曲線）
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　　　　　　　　　　　　D（r）は分布函数である．

　　　　　　　　　　　考　　　察

　　　　　　　　　第4図の空隙容積分布曲線の特微は

ある圧力までは比較的なだらかに容積が増加するが，あ

る圧力で急激に容積が増加し，つぎにある圧力でほとん

ど容積の増加が見られなくなることである．この点を第

6図を参考にして考察してみると，

（第1段階）　水銀が充填層内の比較的大きい空隙に圧入

する状態を示す．粒子と粒子が凝集して大きな空隙を作

った所や，粒子表面のラフネス等の影響ではないかと推

察される．

（第2段階）圧力約100〔kg／cm2〕（空隙半径0．075のに

なると，水銀が充填層内の粒間隙に圧入される．このよう

に急激な容積増加があるのは，充填層内の粒子が規則的

な配列をしていること

を示すと考えられる．
　　　　　　　　　　　華
（第3段階）　充填粒子
　　　　　　　　　　蓼
間隙に水銀がゆきわた　）i；

呈尾聖鰹繍1
浸入はみられない．こ

のように規則正しい空

隙分布を持った空隙平

均径を第5図の微分曲

鴇葭詐麟一剃鱗
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　　第6図
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　　　　　第3表ポロシメータによる　　　　　　　　第4表球充填
測定結果と真比重，空隙率

究　　速　　報

＼
T－1

T－2

T－3

T－4

幽撫
0．0375

0．0475

0．0575

0。0425

0．075

0．095

0．115

0，085

ポロシメ
ータによ
る真比重

1．6251

1．7618

1，8644

1．8205

充填網　配　列 図i空劇轡割内接球半径
ε2

空隙率

0．390

0．444

0．393

0．396

　　　　　　％⑳匹ノ2　　°3

第7図　粒径Daと空隙径Dvの関係
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線の頂点に相当する空隙半径と考えて求めた結果は第3

表の通りである．第3表にはDvのほかに実験で求めた

空隙容積より算出した空隙率および真比重も示した．第

1表に示した真比重より求めた空隙率よりも，ポロシメ

ータで求めた空隙率の方が若干大きいが，測定方法より

考えて，ポロシメータによる空隙率の方が正しい値を示

していると考えられる．

　第3表の空隙径（Dv）と第1表の粒子の算術平均径

（D。v）の関係は第7図のように直線となり，（2）式のよ

うな実験式が得られる．

　　　　Dv≒0．45Dav　　　　　　　　　　　　（2）

　これは，0．1μ程度の微粒子でも，球状粒子の充填層

においては，空隙容積分布を測定することにより，粒子

径を推定することが可能であることを示している．

　（2）空隙径　等大球を規則的に充填した場合の代表
的な配列における空隙率，空隙半径は第4表のとおり5）

で，内接毛細管半径は配列図における内接円の半径を表

わし，水銀が浸入するに当たり，最も圧力を要する部分

と考えられる．また，内接球半径とは，球問空隙に内接

する球の半径である．第3表，第4表の空隙率を比較す

ると，実験した充填層の球配列は等大球の斜方格子型充

填に近い配列をしているが，（2）式より求まる空隙径

（Dv）も第4表の空隙径と施絞す輔方格子型に’
い値を示している．もちろん，本実験に使用した試料は

第1図のように粒度分布を持った粒子群であるから，等

大球充填のモデルと比較して論ずることは困難がある

が，第4～5図に示すように，充填層の空隙分布が規則

正しいことから考えて，D・vの平均径を持つ均一粒子群

と考えて論じてもよいと考えられる．

　このように，水銀ポロシメータにおいて考えている細

註　1：上下垂直に共通せる孔

　皿：1より皿に抜ける屈曲孔

孔径は，粒間隙に内接する毛細管半径に相当するもので

あることが確認できた．また，水銀ポロシメータによっ

て，微粒子充填層の空隙を測定し，充填粒子径を推定す

ることが可能であることもわかった．

4．　結 言

　水銀ポロシメー・一・一タにおいて考えている細孔径の意義

が，ある程度確認できたので，今後も各種孔モデルにつ

いて追究してゆきたい．

　充填層の空隙分布は，粒子の充唄方法（自然充填，振

とう充填等）や粒度分布等によって変化するので，本報

告に述べた空隙分布が，充填層一般の特性を示している

とは思えないが，分布を持った粒子群の形成する充填層

の空隙分布が，水銀ポロシメータによって推定できるこ

とは確認できたと思う．自然充填，振とう充填された等

大球の配列状態は一見不規則であるが，空隙率の測定値

には再現性があることから，それぞれの充填方法に対応

した空隙分布の規則性が想像され，さらに，本実験結果

より考えると，不均一な粒子群の形成する充填層にも，

空隙分布の規則性が存在するようにも推定される．今後
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