
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２６０５

挑戦的萌芽研究

2015～2013

液液反応界面に生成されるゲルの粘弾性測定手法の確立とゲル生成を伴う反応流の研究

Development of rheological measurement of gel produced at reactive liquid-liquid 
interface and study on reacting flow involving production of gel

６０３７２５３８研究者番号：

長津　雄一郎（Nagatsu, Yuichiro）

東京農工大学・工学（系）研究科（研究院）・准教授

研究期間：

２５６３００４９

平成 年 月 日現在２８   ６ １３

円     3,100,000

研究成果の概要（和文）：高粘性液体と低粘性液体の液液界面で化学反応により生成するゲルが流動場に及ぼす影響を
実験的に検討した。またその液液界面で生成されるゲル粘弾性測定を提案、実行した。ゲル生成が流動場に及ぼす影響
はゲルの種類により大きく異なることを示した。またゲルの種類によりその粘弾性特性が異なることを示した。その粘
弾性測定結果を基にゲルが流動場に及ぼす影響の差異を説明しうる物理モデルを提案した。

研究成果の概要（英文）：We experimentally investigate influences of gels produced by chemical reactions 
taking place at the interface between more- and less-viscous liquids on a flow dynamics. Also, we propose 
and conduct a novel rheological measurement of the gels produced at the reactive interface. We show that 
the influence of the production of the gel on the flow dynamics significantly depend on the kinds of the 
gels. The rheological properties of the gel also depend on the kinds of gel. Based on the results of the 
rheological measurements, we propose a physical model which can explain the difference in influence of 
the gels on the flow dynamics.

研究分野：液相反応流

キーワード： 反応流　高分子液体　界面レオロジー　Visscous fingering

  ２版
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１．研究開始当初の背景 
研究代表者は 1998 年の大学院修士課程 1
年次、反応流という観点からは液体と気体で
はいくつかの重要な性質の相違があり、気体
の場合と液体の場合でその取り扱い方が大
きく異なる可能性があり、液相反応流の体系
化を目指した基礎研究が必要であると考え、
気体は有しない液体に特有な性質に着目し
た液相反応流の基礎研究を開始した。その中
で 2003 年から、物質の高分子性に着目した
高分子液体反応流の体系化に資する基礎研
究を立ち上げた。これまでに特に、Viscous 
fingering (VF)（研究の方法の図 1参照）を流
動場の対象とし、高分子液体が有する粘度の
化学種濃度への敏感な依存性を利用した、化
学反応により溶液粘度の変化する反応流の
実験研究に関して成果を挙げている。また現
在までに、その一端は捉えているが高分子液
体反応流の体系化に資するためには更なる
検討が必要な研究代表者の研究に以下のも
のがある。高粘性液体にポリアクリル酸ナト
リウム(SPA)水溶液、低粘性液体に Fe3+水溶液
を用いて図 1 の VF 実験を行うと VF パター
ンが形成されず、スパイラルパターンを形成
することを明らかにした。この二液体は反応
界面にゲルを生成するため、それがスパイラ
ルを形成する要因と考えたが、最近、高粘性
液体をキサンタンガム(XG)水溶液、低粘性液
体を Fe3+水溶液とした場合、この二液体も反
応界面にゲルを生成するが、スパイラルは形
成されず、直線状のパターンを形成すること
を明らかにした。我々はこの差異はゲルの性
質の違いに起因すると考えている（実際、両
ゲルを手にとるとその差を実感することが
できる）。これを実証できれば、「ゲルの種類
によりゲル生成が反応流場に及ぼす影響が
定性的に異なる」という新しい学理を示すこ
とができる。そしてこの実証には、液液反応
界面に生成されるゲルの粘弾性測定が必要
不可欠である。 

 
２．研究の目的 
レオメータ（粘弾性測定装置）を用いた液
液反応界面に生成されるゲルの粘弾性測定
手法の確立を試みる。そして、得られた測定
結果からゲルの粘弾性特性とそのゲルが反
応流場に及ぼす影響の相関を検討する。さら
に、ゲル生成を伴う反応流という観点からは
どのような粘弾性特性が重要なのかという
ことに関する言及も試みる。 

 
３．研究の方法 
（１）溶液 
高粘性溶液はポリアクリル酸ナトリウム
（SPA）水溶液（分子量 220～600 万）、低粘
性溶液は Al3+aq、Fe3+aq水溶液を用いた。 
（２）VF実験 

VF実験は Hele-Shawセルを用い（図 1）、
高粘性溶液のポリマー濃度をSPAは0.75 wt%
で一定とし、低粘性側の金属イオン濃度 C ＝ 

0.01～0.1 mol/l、低粘性溶液の流量 q0 = 9.30×
10-10 m3/s とし q0～10q0 の範囲で行い、
Hele-Shawセルの幅 bも変えて実験を行った。
高粘性溶液は 0.1 wt%インジゴカルミンで青
色に着色した。 
（３）微小振動測定 
二液体界面で生成されるゲルの粘弾性測
定は界面レオロジー測定機能を有するレオ
メータ（AR-G2 TA instruments）を用いて行っ
た（図 2）。 

 
４．研究成果 
まず、図 3に VF実験結果を示す。C ＝ 0.1 

mol/l、q ＝10q0、b ＝ 0.5 mmの時の VF パ
ターンを示す。右下は最も長いフィンガーが
ある一定距離まで到達する時間 tbである。こ
の時間の大きさは置換効率を示すパラメー
タである。Al3+の場合、セルの深さ方向にお
ける完全な置換ができず、非反応の場合に比
べ tbは非常に小さくなった。一方、Fe3+の場
合は、非反応の場合に比べると、注入口近傍
でパターン面積が大きくなり、結果として tb

は大きくなった。この違いは生成されるゲル
の特性の違いに起因していると考えられる。
これらの結果はゲル生成が VF に及ぼす影響
はゲルの特性によって逆の影響を及ぼすこ
とを示唆している。 
図 4にこの濃度条件下での反応界面で生成
されるゲルの粘弾性結果を示す。この測定は
微小振動測定であり、t ＝ 180 sで金属イオ
ン水溶液と SPA溶液の反応を開始する。Fe3+

の場合、振動測定の弾性応答を示す G’(貯蔵
弾性率)が粘性応答を示す G”（損失粘性率）
は反応開始とともに急激に上昇し、G’だけ
そのあとも緩やかに上昇した。一方、Al3+の
場合、G’の挙動は急激に上昇した後、その
値を一定に保ち続けたが、G”は反応開始の
急上昇の後、緩やかに減少した。この G’と

図 1 Viscous fingering実験装置 

図 2 反応界面レオロジー測定装置 



G”の挙動の差異が VF パターン形成の違い
に影響していると考えられる。 

図 3  VF実験結果 

 
反応界面レオロジー測定結果を受けて、ゲ
ル生成を伴う VF反応流場物理モデルを考察
した。どちらも界面で反応し、ゲルが生成す

るところまでは同じである。Al3+の場合（図 5）、
ゲル生成直後、ゲルの粘性が減少するためゲ
ルの下側から Al3+溶液が流れだすため、セル
の深さ方向に完全な置換が進まなかったと
考えられる。Fe3+の場合（図 6）、ゲル生成直
後、ゲルの弾性が増加するため、そのままセ
ルの深さ方向に完全に高粘性液体を押して
いくことができる。またセルの平面方向から
の考察では、界面にゲルが生成されているた
め、できるだけ、パターンの周の長さを短く
なるように太い Fingerが形成されたと考えら
れる。 
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図 4 時間スイープ実験結果 

29 s 206 s 

tb = 126 s 

図 5 VF反応流場物理モデル(Al3+の場合) 

図 6 VF反応流場物理モデル(Fe3+の場合) 
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