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　　　　　　1）序言

　 双極子相互作用を持っ コ ロ イ ド粒子が鎖状の凝築体を形成する こ とは よ く知 られ て い る。 ある種 の 磁性

流体 に 磁 場を 加え る と 、 磁場方同 に伸び た マ ク ロ な凝集体が形成 され る
1
。 ま た Skjeltorp は 磁性流 体 の 中

に ポ リス チ レ ン の 球を分散さ せ 、 磁場の 下 で そ れ らが鎖状 の 凝集体を形成す るこ とを報告して い る
2
（図 1

参照）。 また溶媒と比 べ て大きな誘電率を持 っ た電気的に中性の微粒子 （直径 〜10μ m ）を分散させ た 流体

は Electr（卜Rhe 。1。gical　Fluid（ERF ）と呼ばれるが 、こ の ような系に電場をか けると電場方向に伸びた凝集

体が観察され る
3・  こ の よ うな鎖状の凝集体の 形成過程は磁性流体や ERF の磁場や電場に対する応答性

と関連する重 要な問題で ある 。 我々 は双極子相互作用をする コ ロ イ ド粒子の 凝集過程を数値計算 と解析計

算に よ り調べ
、 実験結果と比較 した の で報告する。

2）モ デ ル と運動方程式

　 以下 ERF を念頭に お い て話を進めるが 、 磁性流体中に中性粒子を分散させ た系に っ い て もま っ た く同

様の定式化が可能で あ る 。
ERF 流体の粒子の モ デ ル として 、表面が滑 らか で 、誘龝率 C を持 っ た半径 a の

球を考え る 。 周 りの溶媒は絶縁体で 、 粘性 η， の ニ ュ
ー トン 液体で あ る と仮定す る 。 簡単の た め、溶媒 の 誘

電率を 1 とお く。

　 ‘番目の粒子に着目す ると 、 運動方程式が次の よ うに書け る 。
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（1）

　 こ こ で 、 F｝teUt は並進 して い る球が溶媒 か ら受ける獨 亢力 で あ る 。 粒子間の 流体力学的相互作用 を無視
　　　　　　　　　　　　　 ゆ　
した ス トーク ス 近似を使 うと、F｝t。 w は次の よ うに な る 。

駄 ・
一・耶 誓 （2）

　 又 塊んd ， 。
は ‘番目の 粒子が ゴ番目の粒子か ら受ける双極子一双極子の 力で あ る。 双極子が 電場方向 を

向い て い て 、 電荷分布に っ い て点双極子近似を用い る と 、 次の よ うに な る （図 2 参照）。
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　　　　　　船 … （
c − 1c

十 2）
2

躍
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− 1廟 画 痢

禦p淑 。n
は 1 と j番目の粒子の 間の 剛体反発力で 、 シ ミュ レーシ ョ ン には 、 次の式を使う。

　　　　　　　　　　　　　　　毎｛幽 「 識 ｝
1、瓦

ここで 、
ノ1 は定数で ある 。 （4）式の 距離の 依存性は剛体反発力と して 、かな り柔 らか い が 、1萌

（3）

（4）

　　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　　 　　　 　　 は

醜 ＿
と比べ て 吟 着1。 強 く1衣存す る撒 なの で 、、 の 。 とは   、re・rwしな い と考え らオ徽

5’ea

　更に
、

η L籍 は慣性項で あるが、こ こで無視する （
’‘

creepi ・lg 　fi。w
”

近似 、
　Reyn。lds数 〜 10− 4

）。

’

又
ERF 粒子 は直径が 数 μm 以上 大きい の で、ブ ラ ウ ン 運動 も無視す る 。

　 従 っ て、（1）式は次の よ うに なる。

　　　　郭 ・

裁｛1弓・≒・

，［鵬 广 1）二・ 圃 岡 下 粤制
こ こ で、次 の 無次元変数を導入 した

。

（5）

一
（騨 t

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 r ．　＿i　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 r　　 nd
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 a

最後に、実際は粒子の 回転の 自由度 もあるが、ここで計筧の簡単 の た め 、そ れを無視す る 。

（6）

（7）

3）凝集の KINETICS

　　　　　　　3a ）理論

　 ラ ン ダム に分散した系に 、 時刻 t ＝ 0 か ら電場 E をかけ ると、各粒子に 誘起され た双極子間の相互作用

の 結果 、 粒子が鎖を形成す る。 こ の 過程 の時間発展を計算するた め に我 々 は次の
’‘hierarchial　m 。 del” 5

を

使 う （図3 参照）。
こ の モ デ ル は 、 時間 丁1 の 間に

、 全て の 粒子が凝集 して 、2 粒子凝集体を作 り、 時間乃

の閥に、全ての 2 粒子体が凝集 して 、
4 粒子凝集体を作る 、

， ， ，と考える もの で あ る。
n ＝ 　2k 粒子凝

集体が 27し 粒子凝集体 に な る時間 Tn を求め るため に 、 最近接の 凝集体問の 平均距離 R の 時間変化を考え

る。 凝巣体が襯 犬で あれ ば 、 凝集体間の力は 毒 に 比例し、 摩擦係数は n に比例するの で 、
R の変化を表

す式 は次の よ うに な る （B は定数）。
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Fig．3，　Sc］lelnatic 　diagram　of 　the
‘‘hierarchialエnodeP ，

　of　cluster 　aggregation ．
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聊 ・ 葱瑠 … 　・ （：）
s
　・L！・ ・撚 件・・下 ・ … 式螺 と・聴 ・ よ ・・ な ・ ・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　T ． （× φ
一1

γひ
2
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（9）

従 っ て、n ＝ 2k の 凝集体がで きるまで の 時間 は次式で与え られ る 。

　　　　　　　　　　　　 t・　＝ 　Tn ＋ T
｝　＋　T？＋ …＋ Tl

副 尋＋ か表・…・爿 （10）

（10）式の 括弧に あ る項は等比級数で 、 そ の値が 昔に近づ く。 従っ て
、 （10）式か ら、 次の 関係が わか る。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1　 ロ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　n 　・c φftS　　　　　　　　　　　　　　　（11）

　 〔11）式 はブ ラウ ン 運動 をする粒子系に おける凝集を記述す る次式 の Srn。1uch。wski の結果と根本的に

違 う。

n （x φオ （12）

　　　　　　　3b）数値実験

　 上の 理論を確認するために 、
コ ン ピ ュ

ータ ・シ ミ＝ レ ー シ ョ ン を行 っ た 。

一
様に分散 して い た コ ロ イ ド

粒子に 時刻 t ＝ O か ら電場を加え、（5）式の運動方程式を 解き、粒子の 凝集の 様子を調 べ た 。 簡単の ため 、

計算は 2 次元の場合に つ い て行 っ た 。 粒子数 1＞ ； 　400 の 系で 、 時間ス テ ッ プ ム t
’
　 ＝ 10

− 2
の Euler法を用

い た 。 φ ＝ 0，2 の場合の長時間の 様子を図 4 に示す。 更 に 、 図 5 に は鎖の平均の 粒子数 n と面積分率 φ 、

時間 t’との 関係を示す。
こ あ結果は次の よ うに 書ける。

n　・C　diO
・85tO・39

（13）
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一方 、 2 次元の 場合に は上記の 理論 は次式を与え る 。

2冒
5t

尋冒
5φ  （14）

　 （13）式の 時間依存性は理論の結果 （14）式とほぼ一
致する。 しか し濃度依存性 の一致 はそれほ ど良 くな

い
。 こ れ は （11）式や （14）式を導 く時に鎖の動 く方向の確率が等方的だ と仮定 したか らで ある 、 と考 え ら

れ る。

　　　　　　　 3C）実験 との比較

　 VorQb ，

eva 　et 　 al　314
は melatnine −formaldeyde　 resin で作 っ た 直径 〜 3itTnの 微粒子の分 散系に 電場

（〜 loo　v！c ηn 　）をか け、 時間 ととも‘こ 系の 様子を顕微鏡で 観測 し 、 鎖 の 平均 の 粒子数 n が 体積分率 φと時

間 t に次 の よ うに依存す る こ とを見い だ した 。

n 。（diO
＝2tO ・50

（15）

　 （15）式の ‘の 依存t生は本研究の結果 （11）式とよ く一致するが、φの 依存性は計算機 シ ミ ニ レ ーシ ョ ン

と同様そ れ ほ どよ くない
。

の ま とめ

　 本研究では 、
“ lzierarchial　rnodel

”

を用い て 、
　 d 次元空間で 、

　Electr（戸 Rhe 。 1。 gical　Fluid の電場の 下の 鎖

の成長を議論 し、次の結果が得られた 。

　 　 　 s　　　 d

瞭 φ郡 t閑 （16）

　 こ の 関係式 は 3 次元に おける実験とほ ぼ一致 し、
2 次元の シ ミ ュ レ ー シ ョ ン ともほ ぼ一致す る 。 本研究

で扱 っ た のは磁性流体に 中性粒子を分散させた系や ER．F な どの 大きな コ ロ イ ド粒子の分散系で ある。 そ の

ため ブ ラ ウ ン運動を無視したが 、 磁性流体粒子の凝集を扱うにはブ ラ ウ ン 運動も考慮 しなけれ ばな らな い
。

その よ うな場合へ の拡張を現在検討中で ある。
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