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研究成果の概要（和文）：反応系流体力学の体系化を目指し、気体は有しない液体特有な性質に着目した液相反応流の
基礎研究を行った。具体的には、流動実験、レオロジー測定、数値流体力学、化学分子計測を統合して、高分子液体反
応流と沈殿反応流の研究を行った。化学反応による粘度変化により引き起こされる対流不安定現象、沈殿反応により引
き起こされる対流不安定現象、化学反応により生成されるゲルの粘弾性特性によりゲルが流動に及ぼす影響は大きく異
なること、などを初めて見出した。

研究成果の概要（英文）：To develop fluid dynamics in reactive systems, we performed fundamental study on r
eacting liquid flows focusing on liquid specific property. Especially, we studied reacting polymeric liqui
d flows and a reacting flow with a precipitation by combined analysis of flow experiment, rheological meas
urement, computational fluid dynamics, and chemical molecular measurement. We have found, for the first ti
me, unstable convection induced by viscosity change due to chemical reaction, unstable convection induced 
by precipitation reaction, and that influences of the gel produced by chemical reactions on flows signific
antly depend on the rheological property of the gel.
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１．研究開始当初の背景 
流体間の化学反応を反応過程のみで考え

るだけでなく、流体の流れ、混合、物質輸送
などとともに取り扱う分野は反応流または
反応系流体力学と呼ばれている。単一の相の
流体力学を考える場合、その相が気相である
か液相であるかは通常、重要ではない。しか
しかしながら、反応流という観点からは気体
と液体ではいくつかの性質の違いがあり、反
応流は気相反応流と液相反応流の二つに大
別することができる。気相反応流は燃焼と関
連して、一つの学問体系を成している。一方、
液相反応流は、工業、環境、生体内などの様々
な分野で見られるが、その体系化を目指した
基礎研究は気相の場合と比較すると著しく
少ないものとなっている。しかし、申請者は、
反応流という観点からは、後述するように、
気体は有しない液体特有の性質があり、液相
反応流では気相反応流の知見では説明でき
ない現象が存在する可能性があり、液体特有
な性質に着目した反応流研究の体系化に資
する基礎研究が必要と考えている。 

 
２．研究の目的 
本研究では、液体に特有な性質の一つであ

る高分子性に着目し、高分子液体反応流の基
礎研究を立ち上げた。また、同じく液体に特
有な性質である沈殿反応が反応流に及ぼす
影響についても検討する。具体的には、以下
に記す研究項目(A)～(D)に取り組んだ。 
(A)高分子液体を用いた、反応による粘度変化
を伴う液相反応流の更なる系統的実験およ
び数値流体力学(CFD)によるその反応性高分
子液体力学の解明、 
(B)実験によるゲル生成反応を伴う高分子液
体反応流における、ゲルの性質とそれが反応
流場に及ぼす影響の解明、 
(C)化学分子計測による高分子液体反応流に
おける非定常現象の解明、 
(D)沈殿反応が液相流体力学に及ぼす影響の
解明。 
 
３．研究の方法 
(1) 研究(A) 
研究(A)では、放射状ヘレ・ショウセル(現

有)を用いて、現時点では、明らかになってい
ない適度な反応速度で低粘性液体側の粘度
が増加および減少する、溶液・反応系を確立
し、それが反流場に及ぼす影響を明らかにす
る。その際、随時、高分子溶液のレオロジー
測定、反応速度測定実験を行う。また CFD
による検討を行う。申請者と De Wit 教授がこ
れまで行ってきた CFD は直線状ヘレ・ショウ
セルに関するものであり、実験と幾何形状が
異なるため、ここでは実験と CFD の結果の定
性的な検証を行う。 

 
(2) 研究(B) 
研究(B)では、その本質となる現象の一端は

とらえているが、まだまだ系統的な実験が必

要であり、放射状ヘレ・ショウセルを用いた
反応流実験を行う。この研究の最大のポイン
トは、複数の、異なるであろうゲルの性質を
レオロジー測定により定量的に評価できる
かである。ビーカー等、別容器で生成したゲ
ルを取り出し、レオロジー測定することを考
えているが、これがうまくいかなければ、レ
オメータ上でゲルを生成させながらレオロ
ジー測定をする、いわゆるその場計測を考え
ている。 

 
(3) 研究(C) 
研究(C)に関しても、その本質となる現象の

一端はとらえているがまだまだ系統的な実
験が必要であり、撹拌円筒槽内を用いた反応
流実験を行う。この研究での非定常現象は、
分子構造を解明しなければ流体現象を説明
できない、おそらく世界で最初の反応流の事
例であり、分子計測により申請者が予測して
いる分子構造の変化を実証できるかが最大
のポイントである。化学分野での高分子の分
子構造の把握のために用いられる測定には、
電位差測定、紫外・可視分光法、光散乱法な
どが知られており、化学系研究者の協力の下、
それらの測定を行う。 

 
(4) 研究(D) 
研究(D)では、図 1 での反応流実験を行う。

また CFD も行う。 
 

４．研究成果 
(1) 研究(A) 
研究(A)では、水飴水溶液、高濃度の水酸化

ナトリウム水溶液間の化学反応により、溶液
粘度が適度な速度で増加することを見出し、
前者を高粘性液体、後者を低粘性液体に用い、
VF 実験を行い、反応を伴わない場合と比較
することにより、この反応により VF は疎な
パターンになることを明らかにした（図 1）。
これらの結果は Physics of Fluids に掲載され
た。 

また、以前、申請者らが実験的に明らかに
した、瞬間反応により粘度の増加もしくは減
少する VF を数値計算により検討し、実験結
果と同様な結果が得られた。また実験研究で
提案した、瞬間反応による粘度変化が VF パ
ターンに及ぼす影響を説明しうる物理モデ
ルの妥当性を、数値計算により示した。これ

図 1 適度な反応速度により粘度増加す
る VF（左：反応無、右：反応有）  



らの結果は Physics of Fluids に掲載された（図
2）。 

また化学反応による粘度変化により引き
起こされる VF の実験研究を成功させ、この
結果はPhysical Review Eに掲載された（図3）。 
 

 

(2) 研究(B) 
研究(B)では、界面で生成されるゲルの粘弾

性測定のためにダブルウォールリング界面
レオロジーシステムを導入した。ゲル生成反
応を伴う高分子液体反応流の研究では、ポリ
アクリル酸ナトリウム水溶液を高粘性液体
とし、それと反応する二つの金属イオン（Al3+、
Fe3+）水溶液を低粘性液体とし、ヘレ・ショ
ウセル内での置換実験を行った。ある流動条
件下で、両方の場合でゲルが生成されるにも
かかわらず、置換効率は非反応の場合に比べ、
Al3+の場合は減少し、一方、Al3+の場合は増加
した。この結果は、ゲル生成が置換効率に及
ぼす影響は、ゲルの種類によることを示して
いる。この理由を明らかにするために、ダブ
ルウォールリングセンサーを用いた、液液反
応界面レオロジー測定を行った。その結果、
ゲル生成（G’（貯蔵弾性率）、G”（損失弾性
率）の急激な増加）後、Al3+の場合、G”が時
間と共に減少し、一方、Fe3+の場合、G’が時
間と共に増加することが明らかとなった。こ
のレオロジー測定結果を下に、両ゲルが置換
流れ場に及ぼす影響の差異を説明する物理
モデルを提案した。 
キサンタンガム水溶液を高粘性液体とし、

それと反応する二つの金属イオン（Al3+、
Fe3+）水溶液を低粘性液体とし、ヘレ・ショ
ウセル内での置換実験を行った場合、二つの
金属イオン水溶液に対して、置換パターンに
大きな差異はなかった。ダブルウォールリン
グセンサーを用いた、液液反応界面レオロジ
ー測定においても、両者に大きな差異はなか
った。ポリアクリル酸ナトリウム水溶液の結
果と比較すると、それらの結果は、液液反応
界面レオロジー特性とゲル生成反応を伴う
高分子液体反応流が強く相関していること
を示している。 
 
(3) 研究(C) 
研究(C)に関しても、その本質となる現象の

一端はとらえているがまだまだ系統的な実
験が必要であり、反応流実験を行った。この
研究での非定常現象は、分子構造を解明しな
ければ流体現象を説明できない、おそらく世
界で最初の反応流の事例であり、分子計測に
より申請者が予測している分子構造の変化
を実証できるかが最大のポイントであり、化
学分子計測として、以下のものに取り組んだ。
光散乱法を用い、分子量の時間的変化の測定
の試測定に成功した。マイクロカロリメータ
を用い、分子構造の時間的変化の測定の試測
定を行ったが、良好な結果は得られなかった。
FTIR（フーリエ変換赤外分光光度計）を用い
た測定を行った結果、反応前後での pH によ
る差異は見いだせなかった。紫外可視分光高
度計測では反応前の溶液は変化が見いだせ
ないが、反応後は pH の差によって吸収の違
いがあった。400 nm 前後では pH の違いによ
って吸収特性の差異が見られた。これにより
400 nm 吸収帯を有する Fe をふくむ分子種が
本現象に重要な役割を担っているというこ
とが示唆された。 

 
(4) 研究(D) 
沈殿が生成することによって確かに流体

力学的不安定性が発現していることを明ら
かにした。鉄が置換している側の溶液の場合
と置換されているときの場合で観察される
パターンが異なっており、流体力学的な条件
である注入流量変化実験、セルのギャップ幅
変化実験を通して、反応物の拡散係数の差が
パターンの違いを生んでいるのではないか
と推測した。沈殿生成系に対して数値解析プ
ログラムを作成し、解析を行った。数値解析
の結果、各化学種の拡散係数を変化させるこ
とで実験結果と定性的に一致する結果が得
られた。よって数値解析によって沈殿生成反
応における鉄が置換溶液側にいるときの場
合と、鉄が置換される側にいるときの場合の
パターンの違いは反応物の拡散係数による
ということが明らかにした。最後にモビリテ
ィ分布図の再構築から、沈殿反応による流体
力学的不安定性の発現の起源を示した。これ
らの結果は Physical Review Letters に掲載受
理された（図 4）。 

図 2 化学反応を伴う VF の数値計算 

図 3 化学反応により引き起こされる
VF (a)粘度増加により引き起こされる
VF（左：反応無、右反応有）(b)粘度減
少により引き起こされる VF（左：反応
無、右反応有） 

(a) 

(b) 
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図 4 沈殿反応を伴う液相反応流 


