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光学的流体計測の基礎的研究として流動複屈折法，流動 2 色性法，および再回

折シュリーレン法 iζ 関する研究である。

流体の圧力分布および流速分布等の定量的{直が測定ができると同時に，流体

の流れをなんらかの方法で可視化するととができると，流体の運動現象を理解

するために大いに役立つであろう。このような測定法は現在その発展途上にあ

る純流体素子の研究において，素子内の疏れの状態の可視化または定量的測

定において，またレオロジーの分野で分子桔造と流動変形状態を明らかにする

乙となど応用用途は大きい。

従来行われている光学的流体計測としては，液体における複屈折現象を利

用する流動複屈折法，流体の密度変化を荊用するシャドウグラフ法，シュリー

(1) ， (2) 
レン法，干渉法， レーザ一光を用いてドップラー効果を利用する方法等がある

が，多くの問題点が残されている。

著者はとのような問題点を解決し，流れの可視化および定量的測定ができる

方法として，第 1 編で流動複屈折法，第 2 編で流動 2 色性法，第 3 編で再回折

ジュリーレン法について研究を行なった。

観測目的によって適切な方法を選ばなければならないが，以上の各々の特色

は次のようになる。

複屈折と 2 色性は光学的異方性について，前者は屈折率の具方性，後者は吸

収の異方性に関するものである。複屈折は吸収帯を少しはずれた所から広領域

に存在すると考えられ，光学的厚みの変化に対する干渉縞の強度変化は sine

の 2 乗で変化し，モデ Iレ実験を行う場合光学的厚みを大きくとり実験を行うと

とができる。
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2 色性は政収苦において測定が容易で，これをはずれると一政には存在しない。

測定に際しては ν 4波長板，検光子はいらず偏光板 1 枚だけ必要で，簡便であ

る。試料の光学的厚み変化に対して 2 色性変化による透過強度は， Lanbert-

Beer Law にしたがって指数関数的に変化し，特に狭い管内θ流体計測には有

矛IJ である。 流動複屈折法，流動 2 色性法は液体を対象とする方法であるが，

再回折シュリーレンについては圧縮性、の気体ばかりでなく，流動複屈折を示す

液体では非圧縮性流体であるにか』わらず，光学的位相変化が生じるので適用

できる。また干渉法に比し，光学的位相変化の凹凸を簡便に判別できる牙IJ 点が

ある。次t乙各編の概要を示す。

第 1 編 流動複屈折については，類似の現象として固体を対象とする光弾性

法とちがって，液体ではマクロプラウン逗動のため適当な流動複屈折感度の高

い材料がなく，実験は困難であった。その複屈折が何に対応しているかについ

て十分な吟味がなされていないため，定性的で定量的段階にいたっていなかっ

Tこo

乙のような問題点を解決するため，高分子溶液の分子構造に対する流動変形

状態、と流動複屈折の関係を明らかにし，分子設計の立場から水溶性でニュート

ニアンである高感度流動複屈折材料の開発を行なった。

途中ポリピニルア Jν コー Jレについて高ケン化度で，重合度 500 程度において

高配向性を示し，負の消光角という新しい現象を発見したので，乙れについて

分子レオロジー的考察を加えた。

高配向性物質に異方性の大きい材科を結合させ高感度の材料を得る方法につい

てのべる。乙の場合異方性の大きい材料として可視域で顕著な 2 色性を示す肱

収帝があると，屈折率 iζ 異常分散を示し，政収域をはずれた所で大きな複屈折
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を示すという予測のもとに高感度流体材料の開発そ行なった。また速度勾配に対

する粘度変化の測定によってニュートン性について吟味し，速度勾配変化に対

する流動複屈折の応答性をみるための緩和時間の測定をおとなった。以上のよ

うにして待られた高感度材料を使って 2 次元流速分布を定量的に精度よく測

定でき，流れの可祝化を簡便に行う ζ とができることを示した。

第 2 縞 流動 2 色性を用いて析しい流体計測を行なう方法とその装置および

流動 2 色性材料の研究である。吸収率楕円の主軸の大きさと方向を求め流体計

測に応用する原理，乙れに基づいて試作した scanning 形流動 2 色性装置に

ついてのべる。流動 2 色性材料については第 1 編と関連して分光的に顕著な吸

収帯のある所で大きな吸収の異方性を示す染料を高配向性物質に結合させ，高

感度の材料を得た結果についてのべる。あわせてその材料について分子構造的

に流動変形状態を考察する。以上のようにして得た材料を用いて 2 次元流速分

布の測定をお乙なった。

第 3 編 ジュリーレン法についてはその歴史が古く実用用途が広いにかかわ

らず，その空間周波数フィノレタの方法の検討が十分なされていないため，定

性的段階にとまっていた。またその精度，測定領域については十分な吟味がな

されていなかったり

本研究では再回折光学系において Fraunhofet diffraction plane 上

に各種の空間周波数フィルターを試み，光学的位相変化を精密に広領域l乙測定

する方法について，その特色をまとめ定量誤差，測定限界，感度について考察

を加えた。また考案した色収差を刺用した鋭敏色シュリーレン法についてのべ，

徴少な位相変化を鋭敏に検知できる ζ とを示す。応用として空気式純流体素子

等の流れの静圧分布を定量的に測定でき，流れの可視化を簡便に行え，また素

子の設計，付着噴流の定量的解析ができることを示す。非圧縮性流体であって
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も，流動複屈折を示す液体については乙の万法を適用できるととを示す。
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第 1編流動複屈折法による流体計測

第 1章 緒 にコ

本研究では主として複屈折を観測手段として高分子の流動変形状態の基礎的

研究をお ζ ない，乙れを元にして流動複屈折を流体計測へ応用するため，新し

い材料開発の一分野である分子設計の立場にたって高感度の流動複屈折モデノレ

材料を開発することを目的とする。

高分子の分子構造と流動における変形との関係を基礎的に明らかにするとは，

分子レオロジー的研究Iζ 役立つばかりでなく高分子の成形加工における分子の

配向性に指針を与え，また高感度のモデノレ材料が得られる ζ とは，純流体素子

等で問題になっている狭い管内の流れそ簡便に可視化または定量的な精密な測

定を可能にする。

(3¥ 

光弾性の理論と実験は Frocht 等により行われた。 液体においても類似の

(4) 
現象があるととは，物理化学の分野で早く知られており， J. C.Maxwel1 に

より 1873 年報告され streaming birefringence ， stream double 

refraction または flow double refraction と呼ばれた。 flow dou ー

ble refraction の研究は主として分子の大きさや形を測定することを目的

として現在もなお盛んに行われている。分子の光学的性質と溶液の光学的性質

(5) 
との聞の関係の理論は完成されたように思われていたが，最近実験的な面から

(6) -(8) 

疑いが持たれはじめ，との疑問は解決されていない。結局流動複屈折で溶液の

複屈折量を調べて，それから溶質分子の光学的性質を推論する乙とは，今のと

とろ定量的になされていないし，分子レオロジーの立場から高分子の構造と流

動変形との関係、について末だ十分研究がなされていない。
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速度勾配と複j屈折との強さには一定の同係があり，複屈折性を測定するとと

により流れの解析を行う乙とができる。とのかうな流れの解析法は 1923 年，

(9) 
Humphry とより示され 2 次元流の解析について理論的には 1952 年 Ro 一

(10) 凶~帥

senberg ，実験的には 1954 年 F. N. Pcebl e 等によって試みられた。 F.N.

Peeble 等の用し >1; こ試料 Mi l1 ing Yellow の過飽和水溶液は不安定で凝集しゃ

すく，非ニュートン性という問題がある。他方 2 重円筒の間際に流体を満たし，

(14) 
内筒または外筒のみを回転させる装置を用いて乱流発生点の測定を '}errard。5)
が行ない，また乱流発生後の解析の試みを Wayland が行なっている。

乙れ等の結呆より層流域での流速分布の測定i乙は流動複屈折法は有力な手段

であり，また乱流域でも物質の選択によっては平均流速の推定が可能である乙

とが示唆されている。乙のような有用性にか h わらず，光弾性応力解析法にく

らべて，その技術的普及が遅れているのは，流動複屈折材料として取り扱い易

い，ニュートニアンで水溶性の高感度の材料に闘する系統的な研究が十分行わ

れていなかったので，実験が困難であるためと考えられる。乙のような研究に

よって正確な流体計測が可能となる。

本研究では高感度の流動複屈折材料を同発する場合には，水溶性高分子自身

について，複屈折性の大きな材料の開発，また高配向性物質と顕著な異方性を

有する物質を結合させる ζ とによって流動複屈折感度を増加させる乙とができ

るという予測のもとに材料の開発を行なった。そのため分子構造的な立場から

水溶性高分子の主鎖の種類，長さ，側鎖i乙対する流体力学的な性質と光学的な

異方性との関連性について分子レオロジー的に検討を行なった。その結果流体

制

材料として使用できるものを吟味した。 また顕著な具万性物質としては，分

光的立場から可視域で顕著な 2 色性 を示す7 政収帝がある物質では屈折率

l乙異常分散を示し，政収域を少しはずれた部分では大きな複屈折を示すという
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考えにたって選択し，適当な高感度の波長を選定するため流動複屈折の波長分

自力
散の測定を行なった。

流動複屈折材料に要求される条件は，過度的現象に追随するため，速度勾配

』ζ光学現象が十分追随する ζ とである。緩和時間の測定については，その重要

凶.(19)
性にか L わらず，実験技術の困難さから十分な測定は行われていなかっ'た。と

L ではパノレス形の緩和時間測定装置を試作し 2，3の高分子溶液について測定

した。

次』乙各章の概要を示す。

第 2 章では使用した分子構造の異なる，すなわち主鎖，側鎖，重合度の異な

る水溶性試料，また分光的方法によるモデノレ材料作製に用いた添加剤等につい

てとその水溶液の調製についてのべる。

第 3 章では流体のモデノレ実験を行う際にレイノノレズ数の吟味に必要で，ま

た流動変形状態を推定するために必要な速度勾配に対する粘度を測定する装置，

各試料についての測定結果を示しニュートン性の吟味を行う。粘度の分子構造

との関連性，粘度と&皮ーの関係，粘度と温度の関係，粘度に対する添加物の

影響，等について測定し考察する。

第 4 章では流動複屈折の理論について流動複屈折の意味についてのぺ，使用

した Couette 形流動複屈折装置とその測定法についてのべる。各種高分子溶

液の流動複屈折測定結果を分子レオロジー的に考察する。特に途中発見された

( 43) 
ポリピニノレアノレコーノレ(高ケン化度，低重合度)水溶液の負の泊光角と分子配

向性について考察する。各種高分子水溶液の流動複屈折感度として一義的意味

をもっ応力光係数を定義し，それぞれ比較して流体材料としての適用を考える。

分光的な高感度モデノレ材料を得る方法についてのべ，得られた材料について

測定結果を示す。負の消光角は Couette flow ばかりでなく Poi seulle 
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flow においても起り装置的問題ではない乙とを示す。ポーラーダイヤグラム

を使用して分子レオロジー的考察を行い，待られた高感度流体材料の流動複屈

折は速度勾配に対応し流体材料として適しているととを示す。

第 5 章では本研究で試作した流動複屈折経和時間測定装置とその測定結果に

ついてのべる。

第 6 章 流動複屈折法による 2 次元流速分布を測定する方法についてのべ，

開発した高感度流体材料を用いて精度よく定量でき，流れの可視化を簡便に行

えるととを示す。
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第 2 章試 料

2 - 1 水溶性試料

本研究においては次のような条件を満足する試料の開発を主たる目的として

いる。

(1) 取扱いが容易である。 (2) 流動複屈折感度が高い。 (3) ニュートニアンである。等

(1)の条件で最も重要なことは試料が水溶性である乙とで，乙れは試料の調製

にあたっても，また実験後の装置の洗併にも非常に使利である。腐蝕対策，パ

ッキングが容易に行なえる。

(2) の条件を満たすためには，試料そのものが単独で分極率の異万性が高く，

流動複屈折感度が高いか，単独では分極率の異方性は小さいが，高配向性物質

で，乙れに分極率の異方性の高い物質を結合させる乙とにより，流動複屈折感

度の高いものが得られる。

(3) モデノレ実験としてレイノノレズ数を吟味する場合粘性係数が一定である ζ と

が必要である。現在のところ分子構造と流動変形状態の関係についての分子レ

オロジー的な研究がなく，ニュートン性であるかどうかについては実験によっ

て吟味するしか方法がない。

本研究では水溶性試料のうち(1)， (2) ， (3) の条件を満たす試料の選択を系統的

に行うため，分子レオロジー的に分子構造と流動変形状態、の関係を明らかにす

る。このため主鎖の異なるピニノレ系およびセノレロース系の水溶性試料について

主鎖の長さ， 側鎖の種類を変えたものを用いた。使用した水溶性試料につい

て次に示す。

(a) ポリピニノレアノレコーノレ( PVA ) 

ポリ酢酸ピニノレをケン化する ζ とにより作製した。ポリ酢段ピニ/ν を 59o
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メタノーノレ溶液とし， 乙れと NaOH の 25 S話水溶液とをポリ酢酸ピニ Jレ1 mol 

に対し， NaO H 0.2 mol の割合で混合し，ガラス棒で混合する。との反応は常

温で進行しポリピニ Jレアノレコーノレの白色沈搬が得られる。次 tζ 得られたポリピ

ニノレアノレコーノレをメタノーノレで 4 回洗樵し，その後 100.C の炉の中で 4時間乾

燥する。なおケン化度の調整は反応温度，時聞によって行った。ケン化度，重

合度の測定法は ]IS l{ 6726 に規定された方法にもとづいておとなった。分子

構造について主鎖の長さ， 側鎖を変えるため，各種の重合度，ケン化度そも

った試料をそろえた。その試料を Tab 1 e 2 -1 Iと示す ο

Table 2-1 ポリピニノレアルコーノレの重合度およびケン化度

103 105 108 117 217 

重 メclλ 度 300 540 800 1725 24001 550 1700 2400 

iL ケ一一ン-化度 98.8 必 98.8 必 198.8% 198 .8% 白988 必 188 …1 8 M 8 8 M l  

とζ で示した重合度は粘度平均重合度である。ケン化度は Fi g 2 - 2 に示

すポリピニ/レアノレコー/レ， ポリ酢酸ピニノレ( PVA ， PVAc と以後略す) の構

造式における O H 基の OCO CH3 基に対する百分率を示す。表中試料番号の1∞
の位はケン化度の指標であり，試料番号 10 の位 1 の位は重合度の指標であ

る。

PVA の性質として， その水溶液を放置しておくとゲノレ化が進行する。乙の

(16)-(18) 
現象は 20.C 以下になると顕著になる。 ゲノレ化の進行速度は溶解条件によって

異なり一般に溶解時聞が長ければ長い程，また溶解温度が高い程その速度が遅

(22) 

くなるといわれている。とのゲノレ化の機構は分子閲水素結合によるものと考え

られている。
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(23) ，(24) 
合によっても分子同相互作用は大きいとされている。木研究では， τable

2-3 に示す第 1 工業製薬附製の試料を用いた。重合度は粘度平均重合度

を示す。エーテノレ化度は無水グノレコース単位当り存在するカノレボキシノレメ

チノレ基の個数を示す。

Tab 1 e 2 - 3 ナトリウムカノレボ.キシ・メ手ノレセノレロースの

重合度およびエーテノレ化度

APMH APM 8 1 2 

1100 810 510 320 320 3301 

l- 化度 0.608 0.6 1 0 I 0.608 1 1. 37 0.8 

(d) ハイドロキシエ手/レセノレロース (HEC)

乙れは Na 一CMC と同じようにセルロースの誘導体であるが， Na -CMC 

が電解質であるのに対して，とれは非電解質高分子である。分子構造式を

Fig. 2-4 に示す富士化学側製の試料を用いた。重合度は粘度平均重合

度を示す。

H OH 
C一一 C、/OHhrH

H/¥ 甲 /¥0-
c-o 
C~OCH2CH20H 

Fig. 2-5 ハイドロキシエチノレセ/レ

ロース (HEC) の分子構造式

n 
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Table 2-4 ハイドロキシエチノレ

セルロースの重合度および

エーテノレ化度

試 料 番 号 AL-15 BG-15 BG-20 

重 合度 170 450 280 

エーテノレ化度 1.5 1. 5 2.0 



の数を示す。

エーテノレ化度は無水グノレコース単位当りに存在するハイドロキシエ手/レ基

(e) オスモス N

オスモス N は精製ベントナイトの乙とで粘土の中 1[.50'" 80 %程含まれ

ている鉱物質である。分子式は (OH)4 Si 3 (A 13 ・μ l¥1 g66) 020Na 66 で

表わされ PVA ，CMC などのように屈曲性をもっておらず，剛体粒子と呼

ばれる種類に属する 0 ・乙の様な鉱物質では溶解にある程度限界がある。用

いた試料は白石工業御製である。

(f) コンゴーレッド (CR)

çO-N~N-o-くフ

NH2 

C32 HnN606S2Na2= 696.68 

Fig. 2-6 コンゴーレッド (CR) の分子

構造式および分子式

。
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Fig. 2 ー7 コンゴーレッドの透JAi率

および吸収率，調l定韮註空25
0

C
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 '

i 

コンゴーレッド (CR) の

分子構造式および分子式を

NH2 Fi g. 2 - 6 I乙示す。アゾ

基 (-N ご N) が発色団でア

ミノ基( -NH2) が染着性

を与える助色団である。用

いた試料はキジダ化学側製

で Fig. 2-7 の透過率，政

収率を示す。 546 mμ 付近

の可視域において顕著な吸

収帯を有し，また第 2 編 4

-2 の Fig. 4-3 に示すよ

うに顕著な 2 色性を示すの

(25) 

で Cauchy の分散の考え

からも複屈折の分散も大き



くa;z収域を少しはずれた所で大きな複屈折性を示すと考えられる。

乙のような大きな複屈折性が予想される物質と，高配向性物質と結合さ

せるととによって流動複屈折感度の高いモデ Jレ材料が待られるのではない

かという予想のもとに添加剤として採用した。

(g) ミリングイエロー (MY)

Na03S SUJNa 

仇 O-o- N=N くコト5ミ〉仙NくコトOC2Hs

C28 H24 N4 08 S3 Na2=674.47 

Fig.2-8 ミリングイエロー (MY)

の分子構造式および分子式

ミリングイエロー (MY) もCR と同

じく高配向性物質と結合させる乙とに

よって流動複屈折感度を増大させる目

的で添加剤として採用した。ミリング

イエローの分子構造式，および分子式

を Fig.2-8 に示し，透過率および政

収率を Fig.2-9 に示す。

2 - 2 試料の調製
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Fig.2-9 ミリングイエローの

透過率および政収率，測

定温度 25
0

C

本研究では溶解条件の相違による物性の変化をできるだけさけるために，条

件を次のように一定にした。

先ず PVA 水溶淑の調製についてのぺる。試料容器にメスシリンダーで測定
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した蒸留水そ入れ，その後天秤で誤'J定した一定量の PVA を入札て 60 分同 95

OC の熱湯の中で 10 分闘の 1 固に割合で揖持しながら溶解させる。その後 30 0C

の恒温槽で 1 晩保温して翌日測定するようにした。また C R ， Iv1: Y などの添加物

を入札る侍は PVA と水をまぜる前にまず添加物を 71<. によく溶かし，添加物がポ

リピニルアノレコーノレに一様に結合するようにした。

PVP ， N 呂一 CMC ， HEC ，オスモス N については溶解条件を一定にした。

25 0C の蒸留水をモーターで捷持しながら材料を少しずつ入れ， 30 分 間 自 持 し

つづけた。その後 30 0C で 1 晩保温してから実験を行った。

F
D 

噌

i



第 3 章水溶性試料の粘度の測定

本研究では粘度測定は流動複屈折測定と共に，高分子溶液の流動状態、を研究

する際の 1 つの手段として重要である。また流体計測という立場からも，毛デ

ノレ材料の相似性を吟味するためにレイノノレズ数に関連して必要である。特にそ

のニュートン性，非ニュートン性をみるために速度勾配に対する粘度変化白測

定は重要である。そして待られた結呆に対して，分子構造と粘度の関係につい

て考察する。

3 - 1 粘度の測定原理なよび方法

粘度の採用にあたっては以下のch.うなととを考慮した。

(I) 構造と操作が簡単であること

(2) 測定できる粘度範囲が広いこと

(3) 試料が少量ですむ ζ と

(4) 測定温度をできるだけ広い範囲で変えられること

(5) 勇断力あるいは勇断速度を広い範囲で変えられる ζ と

今測定しようとする高分子溶液，コロイド分散液のような場合には非ニュー

トン流体である場合が多いので， (5) の条件が重要になる。非ニュートン流体心

(26). (27) 

粘度測定法としては細管粘度計や回転粘度計などがある。一般に細管粘度計は

10- 2 ~108 poise，回転粘度計では 10-2~1012 poise の範囲で測定が可

能である。しかし精度は細管粘度計がよく本研究においては組管粘度計を使用

した。

使用した粘度の定義についてのべる O
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粘度は粘性i乙関するニュートンの法則から

η =  F/ AG ( 3 - 1 ) 

で定義される。た Y しF は粘性による力， AI 立流速の異なる 2 つの層の接する

面積 G は速度勾配を表わしている。

次 iと溶液の粘度を η，溶媒のそれを可。とするとき

ηr e 1 =η/η 。 ( 3 - 2 ) 

なる式で相対粘度を定義し，使用する ζ とがある。また溶液の粘度 lζ 溶媒の粘

度に対する増加率を考え

η 一 η一η。一明 一1
SP 、 一 γrel

'/0 

( 3 - 3 ) 

比粘度を定義する。最後に濃度による粘度の増加を考慮しないでもよいように

可red =ηsp/C 

なる還元粘度を用いる。

次 i乙細管粘度計の原理についてのべる。

Fig.3-1 のような系において任意の場

所における流速 U は Hagen -Poi seull e 

の法則によって次式で与えられる。

-17-
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P唱 - P2 v 且“ (R 2 - r2 ) 
4ηL ““  

( 3 - 5 ) 

ただし P 1 ，P 2 は管端における圧力， ηは流体の粘度 L は細管の長さ R は

管の半径 rは中心からの距離を表わしている。式( 3 - 5 )より管内の単位

時間当りの流量は訳式で与えられる。

p π ( P 1 - P 2 )  R4 
q = 〈R M Y T 山 8ηL ( 3 - 6 ) 

Fig. 3-2 I乙Geist -Cannon の粘度計の略図を表わした。 Fi g.3-2 において

Q は測定球の容積 L は細管の長さ h は液中

の平均高さのととである。今液の流下時閣を t

とすると次式が成立する。

Q
7 

( 3 - 7 ) 

上式から L ，Q， P1 -P2 ， R がわかっていると

き t を測定することにより ηが求まる。

lX l乙非ニュートン粘性流体の粘度測定法につ
-J -'= 

いてのべる。

CP a = 1/ 可a ( 3 - 8 ) 

( CP a ;みかけの流動度， ηa ・みかけの粘度)

とすると一般に非ニュートン流体の流動菌数は

次のような形にかける。

F i g. 3 - 2 Ge i s t - C a n n 0 n 

の粘度計の略図 G/S = CP a (1 +ム r) (3-9) 

ムτは装置および試料によって決まる非ニュートン補正で， この値が実測され

-18-



ればよい。細管中の層流において中心から半径 T の所のずれの応力 T は，長さ

L の細管の両端l乙加えられた圧力を P とすれば

r rP / 2  L ( 3 -10 ) 

で与えられる。他方速度勾配 G を τの関数として，一般に次のようにかく。

- d v / d r = G (r) (3-11) 

単位時間の流量 Q = v/t I;i: 

Q = 2π fRvrdr ( 3 - 12 ) 

r=R のとき v=o として式 (3-10) ， (3-11) を用いると

8 7l" L3 ，. TD 。
Q =コァ -f' 1:( r 2 G( r) dr 

r 0 
(3-13) 

TこTごし τ P R  
R ーーすE一 (3-14) 

他方みかけの流動度ψa は

CP a = 8 L Q/ 7l" P R 4 (3-15) 

で与えられる。この式に( 3 -13 )を代入すると

伊a 千 JrRρG( 川 τ
ιR V 

( 3 -16 ) 

rR で微分して整理すると

一R
a一て

伊一

n

，G

一Iつ
α

1

一4+ a v 
T

一R

(
一

T

G

一
(3-17 ) 
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1 d log~ρa 
=ヂ a (1+z d logTR) (3-17)' 

式 (3-9) と比較してム τはつぎのようになる。

A τ 1 d l o g <P a 

4 d log τR 
( 3 -18 ) 

すなわちタ a ， T R を求め log <P a- log T R の勾配を求める ζ とにより，

補正項ム T が求められる。以上の方法で非ニュートン流体の場合も粘度が正確

I乙求められる。

3-2 粘度計の設計

本研究では Gei s tーCannon 形細管粘度計を数種類用意して加圧により速度

勾配を変えられるようにした。粘度計の設計にあたり注意すべき点は，流下時

同がだいたい都合のよい長さをもち:l呈動エネノレギーの補正ができるだけ小さ

く，かつ取扱いやすい寸法でなければならない。また測定誤差に影笹をおよぼ

すものとしては，流量粘度計の傾き，温度，流下時同の長さ，表面張力，付

着液の影響があり十分注意する必要がある。

さて粘度計の設計にあたっては，次の点にめやすをおいた。

粘度 η 1 0 cp -- 1000 cp 

速度勾配 G 0 -- 2000 sec ー1

圧力 0 - l K9 / crA 

いま測定 lζ 必要な粘度計の細管半径を求めるのに，次のような概算を試みた。

η=100cP ， P=l K9/ C7ff.，流下時間 t=60sec ，細管長さ L = 15 cm ， 

測定誌の容積 Q = 5 cc であるとき，細管半径は Hagen-Poiseulle の法則よ

-20-



り，式 ( 3 - 7 )から

R 4 三竺立 8 x 15 x 5 x 1 
=旦 18 X 10- 8 

7T P t 3.14 x 1000 x 980 x 60 

R = 0.042 l7J l 

乙の時速度勾配 G は，次式で与えられる。

G = RP -

2LYJ 

0.042 x 1000 x 980 

2 x 15 x 1 
=1400 

またこの時のレイノノレズ数 Re は次式で求められる。

R p 2ρQ 
e 

π可R t 

2 x  1 x 5 

(3-19 ) 

( 3 - 20 ) 

;:- 1. 26 く 100 (ρ:::::::1 と仮定した)

通常 Re が約 2400 以下であれば流れは層流であるが，実際の粘度計では運動

エネノレギーの補正を小さくする意味で Re く 100 にする。

運動エネノレギー補正項について次にのべる。細管を通して流体を流すとき，

流出する流体が相当な速度を持つ。したがって運動エネルギーを有する場合に

は圧力差 P のなす仕事は，その全部が粘性抵抗のために費やされるのではなく

て，その 1 部は運動エネノレギーに変換される。乙のような場合には，式 (3-7)

の P と実際 lζ 観測される Pa との聞には，次式の関係がある。

mρq2 
P=P a-m Pu 2 =Pa --τ 亡で

avπ~R生
( 3 ー 21 ) 

乙~ ，乙 VaV は細管中を流れる流体の平均流速 m は運動エネノレギー補正係数

である。乙の関係を式( 3 ー7 )に代入して整理すると，
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可一 πR4PaL _ mρQ 
8QL 8πL t 

(3-22) 

ζ 〉で第2項が通勤エネノレギーの補正項といわれるものである o 今の場合Pこ 1，

m=lとして補正項を用いた。

3 -3 粘度測定装謹

3 -3 -1 粘 度 計

採用した粘度計の寸法を Tab 1 e 3 -1 I乙示す。

F 

Ta b 1 e 3-1 粘度計の寸法

卜~ 1 2 3 4 

R ( 7Jl1l1 ) 0.762 0.509 0.378 0.328 

L (cm) 1 4.8 1 4.9 1'4.8 1 5.0 

h (f.-ill ) 1 8.0 1 8.5 1 8.3 1 8.0 

|K-E・cキ 10.0135/t 0.0133/t O.0135/t 0.0132/t 

K.E.C 運動エネノレギー補正項

Fi g， 3 -3 Ir示す粘度計iζ 試料液体の池量を容器か

ら直接下球 FI乙入れる O 乙れをサーモスタットによっ

て温度平衡に達した恒温楢の中で D{員Hから加圧して液

面を標線Aより少し上まで上げる o つぎに E側から加

圧装置を用いて液を押し下げ液苗から標線Aから標線

F j g. 3 -3 Ge i s t - B JL.下がるまでの時1MtをffilJ定する o 乙の持の圧力P
Cannonの粘度計

円必りL
M



と t号式(3 -1 4 ) l (3 -1 5 ) IC代入して TR，C{Ja を求め 3-2節で述べた

方法により粘度が求まる白

3 -3 -2 加圧装置およびマノメーター

Fig， 3-4 窒素ボンベ

加圧は Oから 1x 1 OS dyne/ 

fdまでは水で行し勺圧力の測

定 iとは水柱マノメーターを使

用した。また 1X 105 dyne/ 

rd以上の加圧iζ は窒素ボンベ

Aを利用し，圧力測定は水銀

マノメーターを使用した。圧

力の微少な調整は， νギュレー

タ-Bで行なった。

ヒ二一Jl-デ..-7 

;0¥:. tI 7/〆ーター
ほ jE 才智

宝'全1・ンベ *fl 7 )〆ーター '1-亘 5孟千"t

Fig.3-5 水柱による加圧 Fig.3-6 窒素ガスによる加圧

司。っ“



3-3-3 恒 袖温

Fi g， 3一7I乙使用した恒温槽の全景を示した O ヤマト科学側サー毛レ

ギュレ -!;t - A ~L よって設定温度との差を知り，オンオフの信号をリ V ーに送

る。この信号を受けてヒーターの電源 Bがオン，オフするようになっている。

なお，粘度計の背後にあるほ持機は

モーター Dによって動かされ，恒温槽

中の温度むらが生じないようになって

いる。この装置によって+0.1 oc内で温

度詞節をお乙なう乙とができる。

Fig.3ー7恒温槽

3 -4 粘度測定結果なよび考察

3 -4 - 1 粘度と速度勾配の関係

通常の低分子溶液では，ずれ応力 τと速度勾配Gとの聞には Newtonの法則

が成立するが，多くのコロイド分散系や高分子溶液では，粘度乃は Gの闘数に

なり Gが地加するにつれ乃は減少し，非ニュートン流動を示す 什この現象が

生じる原因は希薄溶液の場合，溶液中の高分子が流れの方向に引き伸ばされた

りあるいは配向するために，流れに対する抵抗が減少するためである o 濃厚溶

液の場合は，たとえば鎖のからみ合いのような 2次的構造がつくられていて，
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速度勾配が大きくなるとその刺激のためにその構造が壊されてゆき，粘性抵抗

が説少するためと考えられている。

各種高分子溶液の粘度を速度勾配 lζ 苅して測定した結果を Fig. 3-8- Fig. 

3 -11 ![示す。

a. ポリピニノレアノレコーノレ (PVA)

Fig.3-8 にみられるように，重合度が低いほど粘度の誠少率は小さく，

ほ-::ニュートニアンである。

b ポリピニノレピロリドン (PVP)

Fig.3-9 のように， PVP は顕著な非ニュートン流動を示す。 PVP は

PVA と同じピニノレポリマーの一種であるが Fig. 2-3 ，乙示したように側鎖

に rigid なものがついており， これが立体障害を与えているため flexi-

bility が小さくなり構造粘性が大きく現われるようになったものと思われ

る。

C ナトリウムカノレポキシメ手ノレセルロース( 'N a 一CMC)

Fig.3-10 のように Na 一CMC は非常に顕著な非ニュートン流動を示し，

粘度も PVA ，PVP ， HEC に比べて非常に届く，高分子電解質の特徴がはっ

きり現われている。特l乙同じセノレロースの誘導体である HEC と比べてみると

+ 
き，側鎖が CH20C H 2CO O-Na になるか， C H2 0 C H2 C H 2 0 H になるかの

違いで ζ のように性質が非常に異なってくるのは興味深い。また Na 一CMC

は化学構造上，水溶液ではー COO 一基ーによる電気的な作用に加えて，水酸基

OH による水素結合によっても，分子相互に作用し合っているといわれてい

る。

d ノ、イドロキシエチノレセノレロース (HEC)

Fig.3-111ζ 示したように HEC は低重合では 1 % 濃度でニュートン

F
h
u 

ワ剖



流動する乙とがわかるが，高蓋合反のものでは選度勾自己の小さなととろでは

非ニュートン流動を示すようであるの

才二一」三 三ー一一」と

。
n
u 

n
u nu nu 

令

J
1∞ー一一一一→ー200

G( 却の

Fig.3-8 ポリピニアノレコーノレ

水溶援の速度勾配と粘度の

関係

j 
-~日)()α)() 1500 20 ∞ 25 ∞ 一一 -G( s.c 'J 

Fig ，3ー10 ナトリウムカ/レボキシメチル

セノレロ一刀k 溶液の速度勾自己と粘

肢の闘係

5∞ 1000 1500 
ー司・E ・E・ -
G (sec- I) 

20 ∞ 

Fig.3-9 ポリビニノレピロリドン

水溶液の速度勾自己と粘度の闘

イ系

且15

時 C BG 20(11 ・280 ~-.ル4血・l!l) I・"，。
ほ C 匝:; 15( P- 4SO L-" ..... ιL ・l5) 円， . 
b王C AL 15(P ・170 ~寸ゐ色.t・目 )1 ・'1. • 

0.1 0卜二三=唱

j 
'‘ ー

常 日JO 1000 割却 2白羽 25 ∞ 

一G(SK つ

Fi g，3-11 ハイドロキシヱ手ノレセJレ

ロース水溶液の速度勾配と

粘度の胡依
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3-4-2 粘度と溶液経度の関係

:後節 3-4-4 の Fig. 3-17 f[ 示すように言合住 540 ，ケン化度 98.80 .0の

PVA 105 水溶液の PVA 綜:度を変えて，速度勾配と粘度の明係をみると、農度

が高くなると少し構造粘性が現われてくろょうである。

3 - 1 で定義した還元粘度と提度

'" 
E 
8 
~10.4 
D 
ε1. 

C の ~l 係を Fig. 3-12 fζ 示す。選ー

PVA 105 

T= 25
0
C 

フヒ和度は単位濃度あたりの粘度の増

調0. 3
刀口率をあらわすものであるから ηが

C の一次回却であれば Fig.3-12

は倍祉に五行な直線になるはずであ

0.1 るG したがって Fig. 3-12 から濃

。10 度が増加するにつれて溶質分子の分
15 20 

一一一一一-ー-PVA 理度C(g I1 00ml) 子同相互作用が著しく増加している

Fig.3-12 PVA 躍度と蓮元

粘度の関係

ことがわかった内

CMC 8 (P=320. :1;-'晶化度司 37)

T=2 5" C 

2 ・1. --0-ー-
1 "1.ー』一一

0.5・ Y. ー←ーー

翌
E
G
o
-
出1 5 

--ーー
~J 

。
5∞ 1α)() 15 ∞ 2ぽ)()-・G(sec ・')

25 ∞ 
c可扇dW100ml)

Fig.3-13 Na 一CMC 水溶液の Na 一CMC

の長度変化l乙立すする速度勾配と粘度の関

係

Fig.3-14 Na 一CMC

法一度と還元粘度の

関係

円

49L『



Na 一CMC について，平均重合度 320 ， エーテノレ化度1. 37 の CMC 8 の長度

変化 lζ 対する速度勾配と粘度の闘係を Fig. 3 -13 ，乙示す。 PVAIζ 比べ濃度が

高くなるほど構造粘性がより強く現われている。 Fig.3-14 の濃度と還元姑度

の関係においてわかるように，分子閲相互作用が 1""'" 2 ~話水溶液ではやくも現

われている。乙のことは Na 一CMC が電解質溶液であり， OH 基の分子閲力よ

りも電気的クーロン力が強く働いているからである。乙の乙とは Fig.3-10

と Fig.3 -10 と Fig.3-13 を比較するとき， P = 320 の万が CMC APM ( P 

= 510 )よりも重合度が低いので粘度が低いはずであるのにそうなっていない

ことからもわかる。つまり前者の方がエーテノレ化度が大きい，すなわち解離度

(23) 

が大きいのでクーロy 力が強く働き，分子同相互作用が大きくなるから粘度が

高くなるわけである。

HEC についても Fi g. 3-11 においても Na 一CMC と同穏に重合度が低くて

もエーテノレ化度が大きいと解離度が大きくなり粘度が高くなる。

3-4-3 粘度と温度の関係

PVA 105 20 ・'1.
10 卜

、。」
n 15 ・c‘d 

。 2デC

L. O'c 

60'C 。-

。 50 1∞ 150 

G(sec') 

10 

PVA 10520 ・'，.

。帥
-o

nu nu 1

寸
nu -

-

Fig. 3-15 PVA105 20 弱水溶液の

温度変化に対する速度勾配と粘度

の関係

Fig. 3-16 PVA105 20 

必水溶液の粘度と温

度の関係
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流体の粘度は温度によって大きく変化する。気体の場合は温度が上るにした

がって粘度は上昇するが，液体の場合には粘度は降下する。液体における粘度

の関係は Andrade の式 ( 3 - 23 )で表わされる。

B-
灯

一

ρUA 一一
明
り
，

( 3 - 23 ) 

乙 h で A ，B， K は定数であるの

Fig.3-15 において温度が高くなると構造粘性があらわれないのは，マクロ

運動がさかんになり，分子同力が弱まるためと考えられる。 Fig.3-16 におい

て粘度と温度の関係は式 ( 3 - 23 )と一致している。温度上昇にともなう粘度

の低下は定性的には粒子のマクロブラウン運動がさかんになり，勇断力 l乙対す

る抵抗力が弱まるためである。

3-4-4 粘度に対する添加物の影響

各濃度の PV A 105 水溶

10 

PVA 105 

CR 0.100 ・'/.・
0.020 ・'/. Q 

0.010 ・'/. o 

O ・'/.。

T=25 ・c 液のコンゴーレッド (CR)

(ω
山

-oa と:b::;!宮でー 20 ・'/.

を加えたときの粘度の変化

を測定した結果を Fi g. 3-
会・

t!! 
::l l 5 17 Iこ示す.. CR を加えると

o-e-ーーーーーーー・ーー。ー 17.5 ・'/. 0.020 %までは粘度は殆ん

ど変化なく 0.100 %になる
-0__ ・。lJeーーー一一一』一一一。ーー 15 ・/。

ー...".・----e---08----------------~8σーー10 ・'/.

o 
o 100 2∞ 

G(se ♂) 

300 -・， 4∞と少し増加するのは CR の

NH 2基が PVA の OH 基に
F i g. 3 - 17 P V A 105 水溶液のー

粘度と CR 添加量の関係
van der Waals 結合のよ

うな弱い結合をしており，
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CR 分子は比較的長いため流れに対する抵抗を増加させるためと考えられる。

3-4-5 粘度と重合度およびケン化度の関係、

高分子溶液においては，粘度と重量平均分子量M w との聞には，次式で示さ

(28) 

れる関係がある。

logη=s logMw + K(T) ( 3 -24 ) 

s 低分子量では 1 -- 1. 8 ，臨界分子量以上では 3.4

K(T); 温度による定数

高分子溶液においては分子鎖のからみ合いのため著しく粘度が上昇し，分子

量が低いときは， ηはM w の 1 -- 1. 8 に比例して増大するにすぎないが，分子

量がある臨界値(臨界分子量)をこえる

IOZ 

-と刀は M w の 3.4 乗に比例して増大する。

との臨界分子量 Mc がからみあいによる

連続的な構造がつくられる分子量とみな

CII 
11¥ 

8.. 110 

I 
H 

PVA 守主化圏(98.8 ・1.
20 ・'1. ・
15 ・ι ・
10 ・'1. 0 

PVA 'H 化車 88.8 ・'1.
10 ・'1. ‘

T=25 ・c

されている。

PVA について分子量と粘度の関係を

』
町
一
側
議

Fig.3-18 I乙示す。

分子量 1300 以下においては 1.8 乗則，

それ以上では 3.4 乗則が成立している。

Fig.3-18 においてケン化度が{丘い

と粘度が小さい。乙れは次のように考え

0.1 

10" 一一一ー一一-ー 10
5

py ，直骨子量 (9/ mo1)

られる。よく知られているように， PVA

には分子同および分子内結合があるが，

Fig.3-18 PVA の粘度と分

子量及びケン化度の関係
-30 一



酢酸基のような異種結合を導入すると これらの水素結合を切断する働きがあ

(29) 

ると考えられている。 そのため鎖の剛直部分が少なくなり， flexibility カま

増加して流れに対する抵抗が少なくなるためである。

3-4-6 粘度測定の運動エネノレギー補正項のための密度測定

粘度を求めるには式 (3-14) ， (3-15)1 乙 L，P ， Q ， なる値を代入し ，CP a' 

τR の関係を使うのであるが， 乙 h で使う P は式 ( 3ー21 ) のように加えた圧

E 
u 

1. 06 

0¥1' .04 

~1，.03 
~ 

1. 02 

101 

1. 00 0 1 1 5  

PVA ;，車 11. C (・ん) • 20 

Fig. 3-19 PVA 濃度と密度の

関係(測定温度 25 ・C ) 

" 

力だけではなく， 運動エ

ネノレギー柿正項を含まな

ければならない。 そとで

PVA 濃度に対する密度

の関係を比重びんを使っ

て求めた結果を Fi g. 3-

19 Iζ 示す。 ζ 乙でf吏っ

た PVA は 103 ，105 ， 108 ， 

117 ， 124 ， 205 ， 217 ， 

224 であるが， その密度

は重合度， ケン化度による有意差は小数，点 2 桁以上では認められなかった。

3-4-7 流体計測のモデノレ材料としてみた粘度

流体の相似則において問題となるレイノノレズ数は，

R " ，・ oud-e 
可

ρ; 流体の密度 u 流体の速度 d 管の l幅

-31-
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であらわされる。流体の帽似性においてその ηが速度勾配に対して変化する非

ニュートン流体では取り扱いが難しくなるので，モデ/レ材料としてニュートン

性の材料が要請される o また流量すなわち ud が一定の場合 Re を広く変え

られるためには可を広く変えられる必要がある。高分子水溶淑では濃度変化 l乙

対して p はほ Y 一定である。したがって次章でのべる流動複屈折の感度が， η

の範囲を決めるわけである。 ζ の章の結果では，低速度勾配から高速度勾配ま

で比較的ニュートン性を示す材料として PVA ， HEC がある。また Na 一CMC

は低速度勾配では非ニュートン性を示すが，高速度勾配でニュートン性を示す。

q
h qo

 



第 4 章流動複屈折の測定

各種の水溶性高分子について流動複屈折を測定し，分子構造による流動複屈

折および流動変形の変化について明らかにし，高感度の流体モデノレ材料につい

て検討を加える η 従来存在する水溶性高分子については感度に限界があるので，

高感度にするためには高分子の分子構造をどのようにしたらよいかという分子

設計の立場にたって，上lζ 明らかにされた詰果を元 lとして高感度の流体材料を

分光的手法を剰用して関発する。

また流体材料を得るためばかりでなく， ミクロな流れの可視化という立場か

ら，分子構造的に流動変形状態を明らかにする分子レオロジーに関する研究を

行う。

4 - 1 において流動複屈折，消光角の表わす意味について述べ，従来の各種

モデノレについてふりかえり，分子レオロジー的な研究の必要性についてのべる。

4-2 では Couette flow における流動複屈折測定法 4 - 3 では Couette

形の流動複屈折実験装置， 4-4 各種のピニノレ系，セノレロース系の水溶性高分

子溶液の流動複屈折測定結果とその考察についてのべる。 4 - 5 分子設計の

立場から高配向性物質に顕著な異方性を有する物質を結合させる乙とにより，

高感度の流体材料が得られることを示す。顕著な異方性を有する物質として分

光的に Cauchy 分散の考えを元にして，アニリン系染料コンゴーレッドを用い

た。 4 - 6 研究途中発見された負の泊光角は Poiseulle flow においても

存在するととを示す。 4 - 7 ポーラーダイヤグラムを用いて各程高分子溶液

について，その流動変形状態を分子レオロジー的 lζ 検討する。開発された高感

度流体材料においては PVA と CR の複屈折のベクトル合成を観察する ζ とにな

り，粒子の幾可学的主軸と光学的主軸は一致する乙とを示す。

ヨdq
u 



4 - 1 流動複屈折の理論

いま高分子溶液に速度勾配を与えたとすると，溶質粒子は一方では外から加

えられた速度勾配の場によって配向しようとする作用と，他万プラウン運動に

よって配向に逆らう作用との平衡状態i乙達し，乙の粒子の配列によって溶液全

体は光学的異方性つまり複屈折を示す。また粒子が琢形で速度勾配のない場合

には光学的に等方性であっても，ずれの力で変形するようなものであれば，や

はり複屈折は起りうる。乙のような流体力学的な場によってひき起こされる複

屈折の測定から，容質粒子の幾可学的な性質，光学的な性質および屈曲性など

を知る。

Æ.~オ牟
楕円体

Fig.4-1 消光角

いま同じ円筒聞の間隙に粒子の溶液を入れ，

これをクロスニコノレの聞に置き，一方の円筒

(例えば外筒)を回転したとする。乙の全体

A をながめてみると視野の中 l乙十字の形に黒い

線が現われるが，それ以外の所は明るく光る。

Fig.4-1 では P-P ， A - A をそれぞれ偏

光子，検光子の振動方向とすると， この長い

十字線が P-P あるいは A - A となす角(ふ

つうはとのうち小さい方をとる)を X と名付

はその点における話料の屈折率楕円の主軸万向が P-P ， A-AI 乙苅して平行

け治光角と呼ぶ。すなわち黒い十字線の所で

または垂直になっている乙とがわかる 3 従ってX は流線方向と屈折率楕円体の

主軸のなす角である G 一般に粒子の幾可学的主軸万向と流線のなす角であると

いえる。今光の進む方向を Y 方向とすれば我々の観測できる面は xz 平面であ

る。説j面折を起している溶液は xz 平面内で互に直角万向 l乙屈折率の極値を示

官々9
d 



す方向が存在し，その極値をそれぞれ nx ，11z とすると，とれらの差，すなわ

ちム n = nz - 7l x を複屈折として観測する乙とになる。 ~n は nx ， nz の値

i乙より正になる乙とも負になることもあり得る。乙のように定義された消光角

X ，複屈折度ムn を速度勾配 G をいろいろ変化させて測定する。

流動複屈折と粒子の配向変形についての理論について次のようなものがある。

(5) 

剛体の粒子について Peterin ， Stuart は粒子が均質で，連続的な溶媒の

中に溶けていて，粒子の幾可学的主軸万向と光学的主軸方向が一致し，かつ溶

液は十分薄くて溶質粒子聞の相互作用は無視できるという仮定のもとに理論を

(30) 

たてた。 ζ の理論を元にして Sheraga ， Edsa 11 等は 1951 年電子計算機 lζ

より， α=速度勾配/回転拡散係数 l乙対する流動複屈折，消光角，配向関数を

楕円体の形状 l乙対して計算している。

また鎖状分子 l乙対しては，溶媒の粒子 lζ 対して十分大きな大きさをもってい

る剛体粒子の場合よりは， はるかに問題は困難である o 単 l乙配向するだけでな

く変形する粒子について上のような理論はなりた h な l-' 。乙れ等の困難をさけ

るため，簡単な理想化されたモデノレがいろいろ考えられた。鎖状分子に対する

(31) (32) 
埋論の試みは亜鈴モデノレを用いた He rman s ， Kuhn のものがあり， Wisller ， 

(32) 
Signer 等の実験結果と比較された。さらに真珠ひものモデノレによる Kramer

の理論がある。一万じerf は小さな越境ィ:岳 jζ 対して弾性球モデノレ lζ 対する理論をたて

た。乙のようにモデノレ化してつくられた理論はいろいろあるが，その適用範囲

を決定するための実験的なよりどころがないのが現状である。実際には分子構

造による流動複屈折，消光角，流動変形状態のちがいを明らかにする分子レオ

ロジー的な研究が必要である。

次 l乙速度勾配および勇断応力 lζ 対する流動複屈折6n ，消光角 X の関係につ

いては，今迄の行われた結果次のように大別される。

m
h
d 

q
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1 )複屈折を表わす屈折率橋一円体の光学主軸は principal strain rate の

方向と 45 0 -x の角をなし principal strain rate axis は stream

1 i ne と 45 O の角度を有す。ム n は s tream li ne 方向での速度勾配 i乙封応

する。乙れは主として粒子の配向によるもので，特I乙剛体粒子についての，

(30) 

Sheraga ， Edsall 等の計算が乙れに属する。

2) 屈折率楕円体の主軸が応力情円体の主軸と一致し，複屈折ムn は主応力差

に比例する。応力慌円体の主軸の方向は st r eaml i ne と Xの方向をなす。

(29) 

これは主として粒子の変形K よるもので，国体のゴム弾性理論と同じで Lodge の

考え方である。

1)， 2) については stream line を基準にして議論されているが， 乙れは，

Couette flow の場合にのみ成立する乙とで一般には最大勇断面を基準に取

る必要があると著者は考える。

研究途中負の消光角を取るものが発見されたが，光学的主軸と幾可学的主軸

が一致する場合lζ は消光角は 45 0
" ， 0 0 の間を取るととについてのべる。

いま時点 t = 0 で物体中の近接じた 2 点 A ， B を考えその陸離をL::.~と

する。また物体の変形のため ζ れらの物質点は時点 t までに A' ，B' ~乙移動し i

たものとし，その距離を A 冗としよう。 Fig.4-2 にその様子を示す。ム日，

乃はともに 空間iこ国定ずるものとする。 ζ のとき物体の変形によって定まる

テンソ/レ r によって

r -
Fig.4-2 物体の変形

ー一歩 ー一歩

ムr= r L::. ro ( 4 - 1 ) 

とかける。乙の rを変位テンソノレと呼ぶ。

変位テンソノレはもちろん一般的に非対称

-36-



( r ij キ rij . キ j ) である。しかし適当な直交テンソノレ R と対称テンソ

ノレ rs， r s 'があって

r=rs.R=R.rs) ( 4 - 2 ) 

とかける。と ζ ろで直交テンソノレは物体の単なる回転を表わし，また対称テン

ソノレはその主軸方向への伸縮性を表わす。したがって (4-2) は一般の変形が

物体の回転と伸縮に分離できる ζ とを表している。

こ h で単純すべり変形を考える。単純すべり

変形はたとえば物体の各部分を X 方向にその

Y 座標に比例した距離だけ移動したときに実

現される。乙の時の変位テンソノレは呉形的な

非対称テンソノレでいま移動距離を k Y とする

Fig.4-3 単純すべり変形
と各テンソノレは次のようになる。

( 4 - 3 ) 

(∞ sB + 2器十 sin () 

rs = I s羽 θ ∞sθ

し o 0 

O 

( 4 - 4 ) O 

1 
/〆

。

¥
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
/ 

A

U

A

U

t

i 

( 4 - 5 ) 

「∞s8

rs'= I 8mO 

o 
K 

位江 O

制作 2 s並立
l'{)S 8 
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sm e O 

R 一組n() ∞s() O 

O O 1 
/' 

k 
Tこ Y し ta J1 ( ) 一一

2 

( 4 - 6 ) 

( 4 - 7 ) 

いま rs. rs' 楕円体の主長軸が，それぞれ X - ，Z 軸となす角を X とする

と(乙の角は泊光角である). 2X+(}= すで

k 2 ∞t2χ ( 4 - 8 ) 

である。式 ( 4 - 8 )から k が O から無限に大きくなっていくと X は 45 0 から

0 0 Iζ 近づくととがわかる。

4-2 流動複屈折測定法

試料の位相差の測定は Senarm ont の compensa t or 法で行なった。 Se-

narmont の c om p e n s a t 0 r 法を用いて流動複屈折の測定を行なう上での理論

(35)-(37) 
的裏づけは Hollingthworth 等によってなされている。通常乙の方法は単色

光を用いるが，白色光を用いて鋭敏色を利用する方法( color change me 一

thod )も可能であり，単色光を用いる minimum intensity method と比

較して精度も向程度期待できるといわれている。こ』では minimum inten-

sitymethod を用いたのでこれについて説明する。

偏光子を出た直線偏光は試料を通り橘円偏光になるが，乙れを Senarmont

の compensator と呼ばれる 4 分の 1 波長板で再び直線偏光にさせ，乙れを検

光子で振動方向が枝光子の軸と直角の光をおさえ，透過光の強度が最小i乙なる

oo
 qo

 



角 度 θを求める乙とにより複屈折度を求める。

P 

X 

A' 

A 

Fig. 4-4 流動複屈折光学系

OP 偏光子のよE動方向

OA ，OA' 検光子の長動方向

oX 試料の光学主軸

P Q， 

INNeR 
C l' Ll lII DER 

A 
P 

Q. 

Fig.4-5 Couette flow 

における粒子の配向

A 

乙』で Fig.4-4 のような光学系を考え試料の位相遅れを δとすると，検光

子を通ってくる光の比強度は次式で表わすととができる。

1 = 勉 2θ+sin 2 2α ∞s2B SI!l 2 2 _s.in 2α8m2 Bsmδ(4-9) 
2 2 

fそ引内 o
¥ O U α，0' 

なる条件を式 (4-9) について考えてみると，

叫 12 IJ =sin2αs .in δ/( ∞S2 2α +S .D 12 2 α∞EO) 

α =  45 0 の位置で 2 本の暗線が重なるとすると

δ 
(}=一一

2 
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したがって検光子の回転角度によって位相遅れを測定できる。よって

Ao 
ム η = 一一-

7f t 
( 4 -12 ) 

なる式によって複屈折度がム n が求まる。た Y し t は試料の厚みを示す。

実際に実験を行う場合についてのべると検光子の回転角度が O のときは，消

光角の位置に直交した 4 本の暗線がみえる。つぎに検光子を回転させると 4 本

の暗線は 2 本ずつ重なるような運動，すなわち，はさみ運動をし検光子をさら

に回転させ 4 本の暗線が完全に 2 本にかっその強度が最小となる時の検光子の

角度が O である。乙の O を式 (4-11) に代入して得られた占を式( 4 -12 )に

代入すると複屈折度ム η が求まる。

4-3 実験装置

Fig.4-61 乙流動複屈折装置の全景を示した。上の万から恒温植 C ，循環ポ

ンプ B ，検光子 A ， 4 分の l 波長板 Q ，偏光子 P ，モーター M ， フィノレター F ，

光源 S が並んでいる。以下速度勾配の与え万，光学系，↑豆温植について詳しく

説明する。

4 - 3 - 1 速度勾配の与え方

溶淑 l乙速度勾配をあたえる万法としては毛管を用いる方法と Couette 形，

すなわち 2 つの同心円筒の一方を固定し，他万を回転させ，その向隙の部分 I乙

溶液を入れる方法があるが Couette 形では試料に一様な速度勾配を与える

ととができる剰点がある。本研究においては Couette 形の速度勾配のかけ方

をした。いま R 1 ， Rz の内外半径を有する 2 つの同じ円筒の聞に試料溶液をみ
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たし一方の円筒を固定し他方を回転

したとする o 円筒の半径が幅 d叱比

し十分大きいとすれば，速度勾配G

はその酷l僚の中ではほ V一定とみな

すことができる o Fig. 4ー?に内筒

と外筒の主要寸法を示した o

Fig.4ー7 内筒，外簡の主要

寸法，単位はm

こ Lで d= 1.071l71l. R = 24.4慨であ

るから間隙の中では速度勾配は一定

とみなすことができ，その大きさは

次式で与えられる。Fig.4-6 流動複屈折装置の企景

噌

i
M
生

( 4 -13 ) 
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ω; 回転子の角速度

R 2 ; 内部円筒の半住

~ 
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R. Je都Il R. 

(a) 

R. :ra菌血 R. 

Fig.4-8 間隙中の速度分布の 1 17 [1 

、J
'hu ，a

‘、

(a) 内筒を回転した場合

(b) 外筒を回転した場合

一一層流の場合， 乱流の場合

同 ;外筒の半径

R 2 外筒 D 半径

R 1 外部円筒の半径

n • 1 分出の回転数

本研究では流体計測に応用する

ため広範囲な速度勾配で芙験をで

さることが望ましい。乙』で大き

な速度勾配を待ょうとする場合lζ

は，ある臨界速度勾配が存在して

それ以上の速度勾配では乱流が起

り，定量的な拙IJ 定は不可能になる。

乱流I乙関しては Taylor の研究が

あり，彼によれば乱流の起る速度

勾配は内部円筒を[出定し，外部円

簡を固定したときと.その反対に

外部円筒を回転し，内部円筒を回

転した時とではかなり異なる。間隙中の速度分布の 1 例を Fig.4-8 に示した。

Fig.4-8 からもわかるように同じ速度勾配を与えた時に外部円筒を回転させ

た万が乱流はお乙りにくい o その意味で本研究では外部円筒回転形白装置を使

用した。

つぎに回転はモーターの回転をウォームギャーで ν10 I乙落した方と V200

に落した方を適宣 I乙使って試料に速度勾配を与えた。また回転数を連続的 l乙変

化させるためにスライダックを矛11 用した。一方乙の回転数から式( 4 -13 )を使

ワ白a品志



って速度勾曲じを計算するのでその誤差が問題になるので 40rpm以下で tr;t，オ

ン官を利用してス卜ロオごを作り正?i益'かつ迅速な測定を可能忙した。

4 - 3 - ~ 流動梅原折光学系

内情

t孔料

九ールド Lン~.

柑1tJ.
1/...班長極

外筒

4絹丸 5
74ールピL与X

員 ;/1，

Fig.4-9 流動;復屈折光学系

涜動静lJlli折測定に使用した光学系の略図を

Fig.4-91乙示す。光学系は垂直に自己列さ才;

ており偏光子を通った直線保光は下のガラス

窓， 溶液o}顕l乙通過する o 光U51はジノレコンラ

ンプでほとんど雄想的な点光、仮である o フィ

ノレターは複屈折度の波長分散を測定するため

o 0 0 :) 0 

1<= 43 6 0 A I 5 4 6 0 A， 5 8 1 5 A， 60 4 5 A， 6ど60A，

。
6690 A，の 6種類を用意したのまた 1/4 t反

O 

長板は各種波長で使用するため 5460A を基

準 iとして倒正用の位相差板を使用した。

実際l乙使用した装置の主要部を分解して，

F i g. 4 --10 t乙示す。

Aは検光子 Qは 4分

の l波長板 cは十字線

把手 pは偏光子， 1は

内削円伝).。は外部円筒を

意味している。た Y しこ

の写真は各装置がわかり

やすいように分解したも

Fig.4-10 流動複屈折装置の主要部 ので A， Qも光軸上にな
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い乙とに注意する必要がある n

4 -3 - 3 恒温装置

Fig.4-11 恒温装置

Fi g. 4-11に恒温装置を示した。 R

はリレー Mは提持棒 Tは温度計，

Hはヒーターである。乙〉までは 3-

3 -3の恒温槽と同じ役割をしている。

乙 hでは循環ポンプ Bで一定温度の水

を流動複屈折装置のジャケットに送っ

て温度が一定になるようにした。なお

写真の O} 1は流出側，流入側を示し

ている。

4-4 各逼高分子水溶液の流動複屈折の測定

主鎖の異なるピニノレ系， セノレロース系の水溶性高分子について側鎖の種類，

主鎖の長さ(重合度)を変えて流動複屈折の変化を測定し，分子レオロジー的

立場から考察を加え，高感度の流体材料について検討する。

4 - 4 - 1では各種高分子水溶液の速度勾配に対する流動複屈折，消光角の

測定結果およびこれに対する考察をのべ， 4-4-2では各種高分子水溶液の

流動複屈折の感度を比較するため，応力光係数についてのべその結果をまとめ

た凸 4-4 -3では PVAについて重合度， ケン化度を変えて流動複屈折，消

光角を速度勾配lζ対して測定して，高自己向性について分子論的考察を加える o
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特 Iζ ，発見された負の泊光角についてのべる。 4-4-4 では PVA の流動複屈

折，消光角の温度 lζ 対する変化を測定して考察する。 4 - 4 - 5 では試料のゲ

ノレ化に関連して時間経過に対する PVA の流動複屈折の変化についてのべる。

4 - 4 - 1 各種高分子水溶液の速度勾配に対する流動複屈折および消光角の

測定

PVA ， PVP ， CMC ， HEC の各試料について速度勾配 GI 乙知する流動複屈

折ム n および消光角χを測定した結呆を Fig. 4-12 ........Fig. 4-17 I乙示す。

とれ等の結果から Fig.4- 1::lの高ケン化度の PVA を除いて，ケン化度または

エーテ fレ化度が等しけ目れば，重合度の高いものほど X の変化は大きく，ム n の

変化も大きい。 Fig.4-13 の 98.8 %ケン化度の PVA については重合度の高い

ものほどX の変化は小さい。乙中については 4-4-3 節において考察する。

X は溶質分子の主軸万向と流線のなす角であるから，;(の変化が大きいとい

う ζ とは配向，変形しやすいということを意味する。また /::"n は配向，変形し

た程度を表すから /::"n が大きいということは，より多くの分子が配向または

変形した乙とを意味する。

一般に重合度が高くなるほど粘度は高くなるから速度勾配が同じであれば，

ずれ応力 T が大きくなる。従って重合度が高くなるほど変形しやすくなる。

濃度を変化させて CMC 8 ( P = 350 ) G とX ， A n の関係を Fig.4-17 I乙

示す。緯度が高いと X の変化が大きくなっているのは，濃度が高くなると粘度

が高くなり，上述と同じような結果になるためである。
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4-4-2 各種高分子水溶液の応力光係数

流動複屈折の感度を表わすのに，複屈折が何i乙対応しているかによってその

定義の仕方が問題となる。

Fig.':;'-18 屈折率南円体と

strain rate 楕円体の

軸関係

Fig.4-19 屈折率楕円体と

応力楕円体の軸闘係

(l) 複屈折が速度勾配に対応する場合について

ηがませば粒子のブラウン運動は小さくなり粒子は配向しやすくなる。 G

tζ 対してよりも，粒子の回転拡散を考慮、して α=G/O に対する複屈折の変 1

化量を定義すべきである。温度が一定の場合には α=aijG=ar(a 定数 )

となり rl 乙対して定義すればよい。

応力光係数
6. n 

c = 2c η一η。)G

(2) 複屈折が応力 i乙対応する場合

(33) 

6. n 

2r 
( 4 - 1 ) 

Lodge は屈折率楕円体の主軸と応力楕円体の主軸が一致するという仮定

をおき，主応力差 σ1 一σ2 = 6. P を次式で表わすととにより応力光係数を次

のように定義した。

6. P = 2 r cos ec 2;( ( 4 - 2 ) 
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ム一n
一pa

ム
一
ム

F
し ( 4 - 3 ) 

法線応力は次式で与えられる。

σy σx 2r ∞，t 2χ ( 4 - 4 ) 

(38) 
Phillippof はワイゼンベノレグゴニオメーターを用いて法線応力 σx σy

を力学的測定から求め式( 4 - 4 )より X を計算して待た値と同じ試料で流

動複屈折から，光学的 l乙求めた χがまったく一致す7.-乙とを見いだし Lo 一

(33) 
dge の考えを裏づけた。

(1)， (2) における応力光係誌を一義的に定義するため G → O にする。乙の

時、 χ ー~ 45 0 になるので

C = 1 im ム nS l:.! 2 χ l i m ム n
一一一一G→ o 2 τ G → o 2τ 

( 4 - 5 ) 

が成立し，乙れを応力光係数と新たに定義する。

流動複屈折を用いて流速分布を定量的l乙求めようとする場合，モデノレ材料

の複屈折は速度の微分i直である速度勾自己 l乙対応していなければならない。 (2)

の応力に対応する場合にはム n R: 込 2χ/η が G maxl 乙対応する。

以上の乙とを元にして 4 - 4 - 1 で得られた結呆を次に整理する。 PVA ，HEC ， 

CMC の各データをム n S主 2χ とての関係、にかきなおすと， Fig. 4-26 -Fig. 

4-29 になる 3

乙れ等の Fig. からわかるように T とム nsm2x が 2 本の直線で表わされるよ

うである。との原因としては鎖状高分子においては，勇断応力が旬Jいたとき単

l乙配向するだけでなく変形を伴うから， てが小さいと乙ろでは主として配向に
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R
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重合度i乙対する応力光係数

Fig ，4-25 CMC(p=320) 

水溶液のエーテノレ化度に

対する応力光係数

より 6. n が現われて T が大きいと乙ろでは Lodge が示したように主応力差

6. pl 乙比例してム n がますためと考えられる。また乙の乙とは前節 4 - 4 - 1

の Fig ，4， -12. 4-15 ， 4-16 ， 4-17 からもうらずけられる。これらの図で

は χの変化はある速度勾配になるとほとんど変化していない。この速度勾配ま

では主として配向によりム n は増加していると考えられる。 χがほとんど変化

しなくなった後のム n の増加は粒子の変形すなわち原子価角のひずみによって

生ずるものと考えられる。

式 ( 4 - 5 )の定義により，各種高合子水溶液について重合度，エーテノレ化

度，ケン化度を変えて応力光係数を求めた結果を Fig ，4-24 I乙示す。

乙の図よりわかることは，応力光係数は一般に重合度により変化しないもの

ワ
-
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と考えられる。主鎖がピニノレ系の PVA ，PVP よりもセノレロース系の CMC ，HEC 

の方が応力光係数が高い。 ζ れは主鎖の分極率の異方性のちがいによる。 CMC

と HEC の応力光係数のちがいはその側鎖の種類が異なるためと考えられる。

また応力光係数と張度の関係については Fig. 4-23 からわかるように一定

である。乙のように応力光係数が重合度や濃度に関係しない乙とは， V. N. Ts-。qJ，(4{))
ve t k 0 V らの鮭呆とも一致する。

Fig.4-25 は CMC のエーテノレ化度すなわち側齢、のちがいに対する応力光係

数の変化を示したものである。エーテノレ化度の増大によって応力光係法は増大

する。乙れはエーテノレ化度のちがいによって解離度が異なるためと考えられる。

以上測定した試料のうち.流体計調 1] のモデノレ材料 i乙使用するのに適している

ものを次 i乙検討する。

流動複屈折の感度から考えると，主鎖はセルロース系のものがよく，倒l鎖は

高いエーテノレ化度を有するものがよい。 CMC 8 は HECBG20 よりも感度は高

いがそのニュートン性については Fig. 3-13 (前節 3 - 5 - 1， 3 - 5 - 2 I乙示

した)から HECBG20 の万がすぐれている。しかし CMC 8 についても速度勾配

の高いと乙ろを問屈にする場合には，ほ Y エュートニアンとみなせ流体計測に

赤IJ 用できる。

PVA については高ケン化度で低分子量のものは，そのニュートン性と高配向

性を刺用して高感度の流体材料を作る乙とができる可能性がある。これについ

ては 4 - 5 にのべる。

4-4-3 PVA の重合度，ケン化度i乙対する流動複屈折および消光角と速

度勾配の関係

国 節 4 - 4 - 2 では重合度，ケン化度 l乙対する応力光係数についてのべたが，
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PVA の分子構造とその水溶訟のレオロジー的な闘係を調べるため PVA の重合

度，ケン化度，設度をかえて速度勾配I乙対する流動複屈折および消光角を測定

した。 Fi g. 4 ー32-Fig.4-36 はケン化度 98.8% PVA に対して重合度の異

なるものを， Fig.4-37-Fig.4-39 まではケン化度 88.8 必 PVA に対して

重合度の臭なるものについて，桜度をパラメータにしてム n，χと G の関係を示

した。

これらの異なる現象に対する分子構造的な要因は，次のものが考えられる。

(ll 側鎖 I乙OH ， OCOCH3 の含まれる割合のちがいによって，次のものが異な

ってくる。

(a) hindrance potential 分子内回転に対する立体障害に基づく内部回

転エネノレギーである。 1 つの要素の内部回転に影響を与えるのは 3 つない

し 4 つの隣接要素の範闘で近距陸相互作用である。

(b) 排除体積効呆

① 分子内排除体積効果( 1 本の鎖の分子闘の要素闘に働らく)

② 分子同排除体損効果(異なった高分子の要素嗣に留 j らく)

がある。 3 つ或は 4 つ以上の要素向に働らさ，長距離相互作用である。
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(2) 重合度のちがいによって次のものが異なってくる。

(a) en tang 1 eme 川 for ce 

① 位相幾可学的もつれ

@分 子関力のからみあい

乙れ等の要因をもとにして各々の試料のレオロジー的な性質を次に説明す

る。

前 節 4-4-1 の Fig.4-12 ，4-13 でも示したようにケン化度が同じ時

には，重合度が大きい程同一濃度において GIζ 苅するム n の変化が大きい。

乙れは重合度の増加によって，位相幾可学的もつれ，分子内，分子聞に存在

する分子間力のからみ合い等の entanglement force が増大し，その結果

粘度の上昇が起り勇断応力が増加するためと考えられる。

またケン化度が大きいと G に対するム n の変化が大きくなる。乙れはケン

化度が低く酢酸基の量が増えると PVA の分子間，分子内の水素結合がへり

分子闘力のからみあいが減少し，粘度の低下をともなって勇断力の誠少がお

とるためと考えられる。

最度変化 l乙対する χの変化に注目すると. 103 ， 105 ， 108 の試料だけが，

濃度増加に対して x の変化は小さくなってくる。乙れは分子関のからみあい

の作用の仕方が他の試料と異なるためと考えられる。 103 ， 105 ， 108 の高

分子水溶液においては，分子内の hindrance potential ， 位相幾可学的

もつれは小さし握度上昇にともなう分子聞に存在する分子間排除体積効果

の増加はそれ等分子の配向を妨げるためと推定される。他の試料においては

分子内の hindrance potential または位相幾可学的もつれは大きく，濃

度の増加による分子間力のからみあいの増加により粘度の上昇が起り，勇断

力が増加し，配向をましているためと考えられる。

-57-



曲
且同

唱
:
;
・

嶋
崎
忠
肌
酬

Mm

鋼

4

.

. 
令'・
1
・
乱
引
V

M
λ
T 

z∞ 

~­-- . 
500 

.圃・・

I飢均一一一ー-15 ∞GC 曽。 20 ∞ 

Fig. 4-31 PVA205 

水溶淑の速度勾配

I乙対する流動夜屈

折.消光角の闘係

(
占
ほ
慢
-

E
3
内

U

内

U

，‘，
h

司

‘
.
d

20 

10 

。

F i g. 4 - 32 PV A 21 7 
)(1 ♂| 同 'A 217 lk_" 

水溶液の速度勾配
1500 ト AT ・gu25FeC 呼

l乙対する流動複屈15 .，. . 
10 .，.・

折，泊光角の関係7.5'" ・
.n -同ーーー
" --ーー"

45 
40 

20 

10 

20C語
。

同'A 224 >l¥.i$ a 
λ=546 剛
r"25' ・c

500 

1) 

.~ー』ー。。 5∞ Bα10 15 ∞ 
G(S~C'I 

2000 

-58-
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PVAl17.124とPVA217，224とでは χの変化は前者が大きしA。 これ

は後者においては OH悲よりも OCOCHJ基の分子簡のからみあいが小さい

ため濃度増加による粘度の増加が小さいためと考えられる o

PVA103， 105， 108において負の消光角が観測された。 4-1 !乙示され

(43) 

たように消光角は 450から 00のほiを取るとされていた O 機械的に考えると

G が E くな ~と χ が 0 0 を越えて負の恒をとる

乙とは 3 溶質分子が流緋』乙沿うて完全配向し，

その流線を乙える ζ とを意味している。乙の

ようなことは考えられない。この理由として
Q. 

A 幾可学的な主軸と光学的な主軸が一致しない

乙とがあげられyるo PVAI03， 105， ]08な

どのような重合度が低く，ケン化度の高いも

T a: 
のでは，低重合度のため，その分子内の en-

Fig.4-34 負の消光角
t a n g 1 em e n t f 0 r c eは小さい上， OH基は

o C 0 C H~ 基よりも hindrance potential は小さいので比較的小さい速度

勾配で分子鎖は配向し引き ωばされて直線』ζ近い形をとるのではないかと推

定される o

H〆

(a) (h) 

fig. 4-35 完全K引き伸ばされた PVA

(a) 怯形 (b) 略図
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( b ) 

乙の場合，直線 l乙分子が配向す

ると Fig.4-35 のように主鎖で

割問。mli n.あるー c - c - bond が stream
-一ー一一一一ー .. c-c bond 

1 j ne にそって対称にならび，

ー一。-H b明咽

その光学的主軸は stream line 

と一致する。他方側鎖である OH

Fig.4-36 完全に引き伸ばさ
基は s t r e am 1 i n e I乙一致せずに

れた PVA の屈折率楕円体

ならぶ。乙のとき OH 基が非対称

についており，主鎖の光学的異方性よりも，側鎖の光学的異方性の方が大き

(44) ， (45) 
いので， Fig.4-36 のように側鎖の s t r e am 1 i n e I乙対する光学的非対

称性のための負の消光角を取ると考えられる。なお使用した pV A 105 の立

体規則性は syndiotactic 36$ ぢ atactic 42 -:i話 isotactic 22 必

で 22 %の isotactic が光学的な非対称性 Iζ 寄与していると考えられる。

なお OH 基の主鎖 Iζ 対する非対称なつきかたに対する力学的な非対称性の効

果 は OH 基の hindrance potentiaI が，小さいため表われず， 一c-c

bond は stream 1 ine の万向に対称にならぶと考えてよい。

PVA103 ， 105 ， 108 

P'i A 108 15 .，.・ をくらべると χは 105 が

内~ 10 章宏凡・
P'i A 105 15 0，.・ 一番変化が大きい。 T -

1∞ト PVA 103 20 .，.・
PVA 103 15 ・'1. • ぇ・546 咽 T・2S 0

C

-ーー・ー・.
6 n  SIIl 2 X の関係につい

ても同じようになってい

一一ーー.ー... -..-・ る。乙れについて次に考

察する。分子のマクロプ
→∞6 日均 1依調。 .15 ∞ 2000 

τ'(. 向 - ) ラウン運動を拘束する分

Fig. 4-37 PVA103 ， 105 ， 108 水溶液の

T. 6 n 説且 2x の関係
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子聞のからみあいと分子内の entanglement force が関係しており PVA

103 においては両者が小さし PVA105 では前者と後者がうまく均合った

状態にあり配向が大きくなる。 pV A 108 では後者が大きくさいてくるため

配向は小さくなると考えられる。

PVA 117 ， 124 においては分子内の entanglement force が大きく

ほとんど分子が引き伸ばされていないと考えられる。

PVA 205 においては同一重合度である PVA 105 Iζ くらべてほとんど配

向が起らないのは， OH 基よりも OCOC H 3 基の hindrance potential 

が大きいためである。

なお粘度の測定結果 3-4-5 節の Fig.3-18 において重合度 1300 を

境として，低重合度では1. 8 乗則高重合度では 3.4 乗則が成立する。 乙れは

分子の entanglement に関係するとのべた。分子量 1300 以下では G が

20 00 se c- 1 以下で消光角 χは負になるが，分子量 1300 以上では負にな

らない。分子の entanglement のちがいにより配向性が異なると説明した

上述の複屈折の測定結呆と粘度測定結果の要因が一致する。

4-5 分光的方法によるモデノレ材料の開発

屈折率と吸収に闘した現象と，旋光性と円 2 色性との現象との聞にきわめて

強い類似があるとされている。

屈折率の波長依存性は，古くは Cauchy の分散の式，最近では Drude ，Mo-

ff i t 等により量子力学的に取り扱われている。たとえば物質の屈折率は一般

に短波長ほど大となり吸収帯の両側において異常を示す( Fig. 4-38 )。 乙

の吸収域における旋光度の異常性と円 2 色性は同時に現われ発見者の名をとっ
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(40) 
てコットン効呆として知られている。同様な効呆は複屈折と平面 2 色性につい

ても起っていると考えられる。乙のような観点から第 1 編の本節において分光

的方法によるモデノレ材料の開発をとりあげ， これと関連して第 2 編において流

動 2 色性についてのべる。

顕著な異万性をもっ物質でも配向性が少ないと，流動複屈折感度は大きくな

らない。そ乙で高配向性物質に顕著な異方性の大きな物質をつけると，高配向

性物質の配向と共にランダム i乙分布していた顕著な異方性物質が配向し，大き

な複屈折を示す高感度の流体毛デノレ材料が待られる。また分光的立場から可視

域で顕著な 2色十'~t-:を示す:~史 J以イ告のある物質は吸収域を少しはずれた所で顕著な屈折

率の異方性が存在すると予測し，顕著な異方性物質を選択し，流動複屈折の波

長分散を測定すれば，高感度の波長を選択する乙とができる。

また他方では顕著な屈折率異方性物質を高分子に結合させるととにより，分

子配向.変形等のレオロジー的挙動を推定する乙とができる。

畷
恥
下
数

屈
折
さ
』/ 

波長入 (m .A.l)

Fig.4-38 Cauchy の分散
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4-5-1 コンゴーレッド添加効果

4 - 4 - 3 Iζ 示したように χが負になる高ケン化度，低重合度の PVA は高

配向性を示すと考えられ， 乙れを高配向性物質として用いた。

Congo Red ( CR) は第 2 章で示したように 532mμ を申心として可視故に

顕著な吸収帯があり，第Z 編の流動 2 色性の Fig.4-3 において示すように乙

( 47) 

の吸収帯において顕著な 2 色性を示すことが知られている。吸収帯を少しはず

れた所 600mμ 付近で顕著な異方性を示すと考えられる。

PVAIζ 対する CR の結合は CR の助色団である NH2 基が PVA の OH 基と弱

い va n de r Wa a 1 s 引力で結合していると考えられる。

なお CR 自身を水にとかしたものの流動複屈折は小さく，回転拡散係数をへ

らす意味で粘度をますため球形粒子であるグリセリンと CR をまぜたものにつ

いても流動複屈折は小さい。 ζ れ等は CR の配向のためには高配性物質をつけ

る必要がある乙とを示している。

4-4-31ζ 示した異なった変形をすると推定される 3 種の PVA について，

GI 乙対するム n， X を測定した結果を Fig.4- 39， Fig.4-40 IC 示す。

3 種の PV A 105 ， 205 ， 117 (または 124 )のうち 105 のみ 6. n が著しく

増大し，顕著な異方性があらわれる。他の試料は分子配向性が小さいために，

6. n はほとんど変化しないと考えられる。 4 - 4 -3 I乙検討したように分子配

向が大きくなるためには適当な分子の長さとケン化度が必要である ζ とをのべ

たが， 乙の ζ とを上の結呆は証明している。 PVA 117 において χが負になる

のは分子配向において CR が丁度光学的異方性が負になるように.ならんだため

と考えられる。 ζ の点 PVA 205 において配向がない乙とを示し OCOCH 3 の

hindrance potential の大きい ζ とを示している。 PVA105 において，

CR の濃度変化lζ 対して χの変化が小さくなる。 CR 0.005 % においては負の
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泊光角を示すのは PVA 自身の光学的具方性が約半分程度寄与しているためと

考えられる。

CR 0.010 必， 0.020 必では負の消光角を示さず χの変化は，両者では殆ん

ど同じになるの PVA の光学的具万性よりも CR の光学的異万性が寄与してい

るためと考えられる。 CR 0.100 必では CRO.020 必より χの変化がわずか小

さくなるのは CR 添加によって分子配向が，すこし妨げられるためと考えられ

る。

したがって CR 添加によって χが負にならないのは， pVA と CR の結合の仕

万は CR が PVA の分子鎖と平行にならぶと推定され， CRO.100 必程度迄の

添加は分子配向をあまり妨げないと考えてよい。

CMC において χの変化が大きく，比較的高配向性を有するとみなされるCMC

8 に CR を添加した結果を Fig. 4-4¥ I乙示す。添加によって殆んど変化がない

のは CMC のカノレポキシノν基と CR が結合しないためと考えられる。

45 
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Fig.4-39 PVA105 
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による流動複屈折，

消光角の変化
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4-5-2 ミリングイエロー添加効果

2α)() 

Fi g. ，lo - L~O PVA 205. 

1:; 117 ，1247k 溶液

-31 の CR 添加によ~

-30 

同 40

-50 

五品60

10 

。

続動複屈折， 消光

角の変化

F i g. 4 - 41 CMC 8 水

溶液の CR 添加に

よる流動複屈折，

消光角の変化

ミリングイエロー ( M Y  )は Fig.2-9 I乙示したように可視域に広い吸収帯

(11)-(13) 

を持ち F. N. Peeb 1 e 等の実験において比較的感度のよいことが示されたが，

その試料の不安定性が問題である。すなわち過飽和水溶液であるため凝集によ
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り粒子となり光l乙対して散乱し，複屈折の測定は難しい。

乙の M Y を CR と同様i乙高配向性物質である PVA 105 にまぜて G に対する

流動複屈折および泊光角を副定した結呆を Fig.4-421 乙示す。

CR と同量の M Y を訴加した場合，その感度は CR の感度より少し下がる傾

)(10" 

3∞ PV.105 20' /0 

).a 62 s..，. Taお・ C

'" Y 0.100 '10・
0.020 甲.・
0 ・ゐ 。

a n _ ・E ・-
x ----

5 0 0 α 訓0 _ 一一一_1500 2α 刃
G It曙 C-J

F i g， -1 ーは PVA 105 水溶液の M Y 添加に

よる流動複屈折，治光角ω蝿俗、

45 
40 

30 

20 

: 
10 

同 20

-30 

-40 
4S 

向が見られ為。感度が

下ることについては解

らない。感度が上らな

いのは. M Y の分子式

から比較してコンゴー

νッドのような NH2 基

がないため O H 基との

結合が弱いため M Y 分

子が記向しにくいため

である。以上の結呆か

らC R IC 比して M Y の

添加によってit;~ 度上弁

はあまり望めないととがわかり，以下路加剤として CR を用いる。

4 - 5 - 3  PVA 議度変化 l乙対する PVA ーCR の流動夜屈折および消光角の

変化

PVA ーCR の水溶液において CR 0_100961 乙対して速度勾配 GI 乙対する流動

夜j回折，消光角の闘保を検討した結呆を Fig.4-~3 I乙示す。

Fig.4-43 において PVA 脂度が低い場合 χの変化が小さいのは， CR 0% 

の時の結呆 Fig.4-27 と逆になっている。 ζ オl は PVA の延長ー度が低いため， CR

-66-



川/
30 ∞J ノ /一戸

/ 

500 1000 一一一ーー-ー 1500G(sec~) 
2000 。∞EJ 

Fig.4-.}; -3 PVA 緯度変化に対する PVA ー CR

水溶液の流動複屈折および消光角の変化

)(10-' 

10 

15 

O 
O 

内'A 105 .1 1ぇ悲恋
λ= 626 附
T= ぉ・C
CR Ql ∞・'1.

Fig. 4--1';' PVA 龍度変化に対する

PVA-CR 水溶液の応力光係数

ω変化

-67-

の NH 2 基と PVA

の O H 基の結合力

が弱まり CR の配

向性が小さいため

と考えら F る。

新t動葎屈折感度

と 4 - 4 - 2 節の

式 ( 4 - 5 )を用

10 

いて PVA 佐z度に

対する応力光係数

を求めた結果を，

Fig.4-44 に示

-G 。
PVA 濃度の低

下によって応力光

保数が下がってい

るのは Fig.4-43

の説明と一致して

いる。また PVA

援度があまります

と分子尉のからみ

あいによって PVA

の分子鎖が配向し

なくなるので感度



は低下する乙とが考えられる。 Fig. '1- 44 の点線は乙れを示している。

3 - 5 - 4 の Fig.3-17 に示した PVA-CR 水溶液の粘度ηはほ Y ニュー

トニアンであり. PV A 9 % .粘度 10 C P 以上では十分な感度が得られ，比較

的広いiri 白にわたるレイノノレズ数について実験が可能である。

4-5-4 PVA 重合度変化i乙対する PVA ーCR 水溶液の流動複屈折およ

1α)() 

び泊光角の変化

内自， 20'1.車 2・a
A・626 .，.
T- ZS.C 
CR ∞20'弘

，ー 問団"03 ・
内 A1 0S ・
附'A 108 掴

司ZZTF- 』ーーーー』骨 An - -
--~之と舎ー』 x -----
-ー-----ー・・:，::.~t::===Å====由Z

。
閣官石苛-O 

Fi':L ~一日 PVA 重合度変化i乙対する

PVA ーCR 水溶液の流動複屈折お

よび消光角の変化

PVA ーCR の水溶

淑において， C R 

0.020 %とし .PVA

30 
の重合度変化に如す

20 

10 る流動複屈折および

骨泊光角由変化を Fig

-10' 4 - 451 乙示す応力光

-20 

係数の変化を Fi g. 

。 4 - 4- 6 I乙示す。

-'ら 5

PV A 105 におい

て流動複届折ム n の

変化および応力光保

数が最大にはっている。これは分子のマクロブラウン運動に抵抗する分子自の

からみあいと記向を妨げている分子内の entanglement が均合い，分子配向

が最高になると考えられる。

高Zt' 巧任坊主主として P V A 105 を用いると応力光係設が最大になり広範囲に

桔度を*~える乙とができ，すなわちレイノノレズ数を広範1m Ir 変える実験が可能
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T=2S.C 
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Fig.4-46 PVA 重合度変化 lζ 対

する応力光係数の変化

その結果を Fig.4-47. Fig.4--48 I乙示す。

である。

4 - 5 - 5 コンゴーレッド添

加量変化に対する

PVA-CR 水溶液

の流動複屈折およ

び消光角の変化

PVA-CR 水溶液において流

動複屈折感度をますため CR 添

加量を変えて流動複屈折，消光

角および応力光係数を測定した。

O 

PVA の un i t 1 e時 th は 2.52 A で CR 分子の un i t 1 e同 th は 27i で

PVA の 11 un i t s I乙相当する。 CR が P V A Ir. 100 %結合するとすれば PVA

45 

円 A 間泊、車電或 4‘。
λ-62 喧・，'" T-2 s" C 

Xl0. t 

9 
XIO-' 

。
日淘 l蜘苛Sie'iI 1500 2000 

Fig.4-47 CR 添加量に対する PVA

一CR 水溶液の流動複屈折および

泊光角の変化
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Fig.4-48 CR 添加量に

対する PVA-CR 水

溶液の応力光係数の

変化



(47) 
l乙対する C R 重量比は 44 100 であるので，多数 C R を添加できる。しかし

Fig.2-7 に示したように C R 1[，は弱い吸収があるため 0.1 %~ 0.2 ~援の添加

量がc:" n の測定限度である。

Fig.4-45 において PVA13 必以下では応力光係数 C は C R 0.1 %において

飽和し， C R 0.1 必以上では減少してくる。乙れは結合した C R が側鎖の役割

をし，分子内の hindrance potential をますためと考えられる。 Fig.4-

47 において泊光角 χが C R 0.010 必. 0.020 %で同様な変化をし. CR 0.100 

%になると χの変化が少なくなっているととからもわかる。 3-5-4 節 Fig.

3-17 の粘度測定結果においては C R 0.020 %迄は C R O % 粘度とほうf 同じ

で C R 0.100 手伝になると少し粘度は大きくなったが， これは上の測定結呆とー

致している。

以上の結呆から最高の流動複屈折感度をうるためには C R 添加量としては，

0.1 勿程叫がよい。

4-5-6 PVA-CR 水溶液の流動複屈折の波長分散

PVA ー CR 水溶液の波長分散を測定した結果を Fig.4-49 ，4-50. 4-51 

1乙示す。応力光係数 C の波長分散を Fi g. 4 - 52 1乙示す。波長 l乙対して短波長

側で複屈折は増大し，吸収帯( Fig. 2-7 に示した)を少しはずれた所で複屈

折は大きい。 4 - 5 - 1 でのべた Cauchy の分散が成立している。流動複屈折

モデノレ材料に使用する場合，吸収の影響が入ると不都合であるので C R の政収

曲線 Fig.2-7 を参考にして使用波長として 605mμ~ 625mμ 程度がよい。

PVA 濃度が低くなると応力光係数 C の波長分散が減少しているのは 4-5-3

節の結果と同様に PVA と CR の結合が PVA が低按度になると低くなるためで

ある。
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4-5-7 PVA ー CR 水溶液の温度変化に対する流動複屈折，消光角の変化

流動複屈折の温度依存性について実験した結果を Fig .4 -53 ， 4--54 ， 4 -

55 ， Iζ 示す。 PVA および PVA ー CR 水溶液においてはすべて温度の上昇によっ

て6. n ， X の変化は滅少する。 ζ れはマクロブラウン運動が温度に関係するため

で Perrin の式 ( 4 - 6 )と一致する。

/d y ¥ η  
一一定数×ーL

¥dGjG=o 
( 4 - 6 ) 

低温では6. n. χの変化は大きいが， PVA は 25.C 以下ではゲノレ化が激しい

ので複屈折の感度からみて 25 ・C - 30.C で用いるのが望ましい。

/ 

Fi!?35三主戸4三~~./ _0-トム /

Fig.4-53 PVA205 水

溶液の流動複届折，消

光角の温度依存性
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軍国

PVA 105 20 ・'1. CRO.02 ・1.
1. = 626m 叫

T=15 ・c ・'
25 ・C 0 

40 ・c ・
ω・c ・

10 閣

ーーーーー回目ーー---'"
G (sec. 1) 

布団

Fig. 4- 55 PVA ー CR 水溶液の流

動複屈折，消光角の温度依存性

4-5-8 PVA ー CR 水溶液の時間経過に対する流動複屈折および消光角の

変化

PVA. PVA-CR 水溶液の時間経過に対する流動複屈折および消光角の変化

を測定した結果を Fig.4-56 ，Fig.4-5 1-， Fig.4-58 に示す。

2 - 2で説明したように PVA は試料作成後の時間経過においてグル化が進行

する。すなわ.ち分子閲，分子内の水素結合が起り，そのため粘度が上昇し同じ

GI 乙対して τの値が増加する。 Fig. 4-57 Iζ 示すようにケン化度が低い場合

には.時間経過に対する t:，. n の変化が小さいのは分子内，分子閣の結合が OH

基にくらべ OCOCH3 基において弱いためである。 Fi g~ 4 -58 に示すように

Fig.4-59 1乙比べ CR 添加によって時聞に対するム n の変化は小さくなり，

ゲノレ化は小さくなり安定性がます。乙の乙とは流体計測のモデノレ材料として使

用する場合好都合である。
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4 -6 P 0 i s e u 1 1 e f 1 0 W l[C j;~け る負の消光角

Couette f)υw においア観察された負の消光角は Couette flovl の場合

にだけお乙って Poiseu! 1 と、 {~()W の場合にあらわれないとすれば Couette

flow において観測された負の消光角は装置的問頴となり.一般i'*がなくな為。

そとで今簡単のため平行な 2平市借1チ流れる 1次元 P0 i s e 11 1 1 e f 1 0 v，，' 1[.つい

て負の消光角の観測を Fig.4-59の流動被屈折光学系および光電源11光装置を

期いて行なった。(なお光雷ifilJ光装置の詳細については第 2編の 3- 1におい

て示す。) f low中の各光学軸の関係を Fig.4-60 U:示す。 ζ 与で偏光子 p

と検光子A とを直交させ検光子と管路のなす角をe，溶質粒子の主軸と偏光子

のなす角を <p. 溶液の位相差0，入射光の強度を 10 とすると倹光子を通過後

Fig.4--59 流動複屈折光学系および

光琶湖l光装置

F
h
d
 

ゥ，
a

A 

p 

.4 
J、

戸ig.4.-60 flow中ω

各軸の関係



の光の強度 1eは次式で与えられる。

10 (χ) = 10 ・sin 22問 24 ( 4 - 7 ) 

また Fig.4-60 より

cp = 90 0 ー (χ + (j ) ( 4 - 8 ) 

したがって，式( 4 - 7 )は

10 (χ)=losin 22( 針。 )阻2? ( 4 - 9 ) 

。= 0 0 のとき

1 e = 00 (χ) = 同 22xmzf ( 4 -10 ) 

。= 45 0 のとき

1 e = 4S~ (χ) = 10 (0$ 2 2 X sin 2子 (4-11) 

式 (4-10) と 式 ( 4-11 )とから相対強度Ir.は

1 r (χ) = le = OV/I e = 45 0 =匂且 2 2χ ( 4 -12 ) 

したがって (j =OO ， 45 0 の時の管路の強度分布を場所の関数として求めてお

けば式 ( 4 -12 )から任意の場所の X が求められる。 ζ 』で使用した f 1 ow 

c e 1 1 の実物を Fig. 4- 61 I乙示す。その寸法は長さ 50 問，幅 1 問.厚さ 10

問である。試料として PVA10520% 水溶液を用いて圧力は 0.8 K9/ CJs かけた

ので flow cell 申の shear ra te は

ロU
円

4
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Fig.4-61 平行 f1 ow C e 11 Fig.4-62 平行 flowcell中の

強度分布曲線

Gmax 10930 X 0.05 =546 sec → であ るO

10=00， 10=450 を Fig.4-59の光電測光装置を用いて x-Y re-

corderに記録した結果を Fig.4-61~乙示す o

凶 22χ は什 owc e 11 の中心からはずれた所で増加するので G→大で χ=

o -~- 45 0 iC近づくのしたがって消光角 が負 になることが確 め られた o

hi 
7

・



4 - 7 ポーラータタイヤグラム

流動複屈折は速度勾配 G ，消光角 χ，複屈折 6 n の 3 つで規定される。しか

しGl 乙対する χ， G Iζ 対するム n の関係は簡単にわかっても G ， χ 6 n の

3 つの変数が互いにどのような関係にあるかは 1 目でわからない。 そ乙で，

(49) ， (51) 
Ph ill ipo f f は横軸 i乙 6n ∞82χ/G ，縦軸IC 6 n SID. 2 x/G をとれば，その図

形をみる乙とによって分子の配向，変形状態を判別できるととを提唱した。乙

の方法 lζ よれば，単一粒子でない場合各成分のベクトノレ合成が可能であり便別

がよい。

4 - 7 - 1 においてポーラーダイヤグラムの物理的意味をのべ， 4-7-2

では 4-4 ， 4-5 の結果をポーラーダイヤグラムに表わし，分子の変形，配

向の状態を明らかにする。

4 - 7 - 1 ポーラーダイヤグラムの物理的意味

(44) 

ポーラーダイヤグラムの表わす物理的意味について Munk は次のような区別

の分類をしている。

(1) F' ure solvent では消光角は実験可能な範囲では χ-- 45 0 で，複屈折6 n

は速度勾配 GIζ 比例する。

ム n 臼且 2x
plot は graph 上の 一軸上の点となる。

G 

(2) B凶 e hardeninig parameter 戸=MCη 〕可。 G/RT (乙 h では M は

分子量)が十分小さい高分子溶液でも(l)と同じ結果になる。

(26) 
(3) 変形しない粒子の場合 Sheraga ， Edsall ，Gadd 等の計算結果を元 l乙

A ムn sm 2 x 
すると，粒子の楕円の軸比が 1 の場合には 軸上i乙中心を持つ円

G 

となる。軸比が増加すると Fig.4 -69 IC 示すように円の中心 S ，は負側へ

移動しらになり，その曲率は大きくなる。原点での曲率の接続が∞，t 2χ を
Cロ
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表わし， これは軸比 P と Fig.4 ー70 の関係をもっ。

4
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2χ. Q05 

10 15 
A 旦S基ll.

G 

Fig.4-63 変形しない粒子

のポーラーダP イヤグラム

Sl は軸比が 1 の場合 S2

は軸比が 1 より大きい

p 

Fig.4-64 粒子の楕円体の軸比 P

と極限消光角 X ∞の cotange-

nt との関係

(4) 変形粒子の場合，内部異方性に関係する dielectric tensor が s t -

ress tensor deviator と一致すれば L'> nsm2 χ/G は与えられた速

度勾配Iζ 対して比粘度 i乙比例するからム n ∞s2 x/G 軸に平行な plot とな・

る。この場合 Newtonian viscosity を持ち， との種のモデノレは soft
(28) (46) 

d um b e 1 1， g a u s s i a n s u b u n i t の Rouse's mode 1 があり， 乙れ等にお

いてはコイノレの伸びにともなう流体力学的な干渉の減少を無視している。

(5) (4) でのべた流体力学的な干渉を考えると粘度は non - Newtoni an にな，f;，。

(53) 

Peterl in Iζ よれば速度勾配の増加に対して粘度は最初減少して，飽和した

後増加する。 c 0 i 1 が無限に変形すると仮定すると p 1 ot は原点からはなれ

ていくが，実際には変形が有限であるので高い速度勾配では原点l乙近づき，

引き伸ばされた情円の形をとる。
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4-7-2 ポーラーダイヤグラム表示結果

4-4 ， 4-5 の結果をポーラーダイヤグラムに表わした代表例を Fi g. 4-

65 ~ 4一70 I乙示す。

Fi g. 4 - 65 について，オスモス N は剛体粒子 i乙属し(3) の変形しない粒子に

属し G を大きくする plot は原点に近づく。

Fig.4- 66 について， CMC 8 では(3) と同じように速度勾配が小さい所であ

る軸比をもった楕円体として配向し，速度勾配が大きくなると配向のため軸比

が大きくなりポーラーダイヤグラムの plot の円の中心は少し負側に移動して

いる。また変形のため (5) のようになかなか plot は原点 i乙近づかない。したが

って高速度勾配では主応力差l乙対応している。

Fig.4-67 について。ケン化度 88.8% PVA については低速度勾配では(1)

に属し χ - 45 0 でム n sin 2χ/G 軸上の p 10 t I乙近い形になり，高速度勾配で

は(5) のように粒子は変形しているためなかなか plot は原点に近づかない。

Fig. 4 - oH ， Fi~L 4-69 について。ケン化度 988% PVA については Fig.4-

69 はFig.4-68 に比し配向性がよく (3) と同じようなポーラー〆イヤグラムになる。

plot が負になるのは幾可学的主軸と光学的主軸が一致しないためである。

Fig.4-70 について。 PVA-CR 水溶液では(3) と同じようなポーラーダイヤ

グラムになり plot は原点に近づき負にならない。この場合は幾可学的主軸

と光学的主軸は一致している。

Fig.4-71 について。 PVA-CR 水溶液において PVA 自身の複屈折の効果

が半分程度とみなされる CR 0.005 ~診の複屈折から PVA-CR 0 必の複屈折を

ベクトル的に同じ速度勾配において差引くと plot は負にならない。そして，

C R の複屈折が大部分である CR 0.020 %のものと同じポーラーダイヤグラム

になる。
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ζ れから考えてみても CR は PVA

分子鎖 I乙平行i乙結合していると考
Ql-I_ 

:¥-546. T' ・25・c えてよい。

;t~モ ~N

以上の結果から PVA-CR 水溶

液では CR 0.020 勿以上では (3) の

複屈折は GIζ 対応し分類l乙属し，

そしてその幾可学的主軸ている。

また粘度ーと光学的主軸が一致し，
Xl0. lD 

~ Xl ♂ 
の且1. 0

測定結果からニュートン性を示す

ζ とから流体計測のモデノレ材料と
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第5草: 流動複屈折緩和時間の測定

流動複屈折を流体計測に応用するために速度勾配の変化に対する流動複屈折

( 18)、(19)
の応答性が問題になってくる。流動複屈折の綾和J同胞の担11定は装置の離しさか

らあまり 実験はなされていない o 乙のため本研究では平行セル(幅 1.0l1as. )を

用い，流れている液を急激に停止， または急激に液を-流して流動複j回折の緩和

時間を測定する装置を試作し測定した o

5 -1 流動複屈折緩和時間測定装置

Fig.5-1 流動複屈折緩和時間測定装置

1 売電子増倍管電源 2 X -Yレコーダー 3 ;窒素ボンベ

4 ; [直流i曽幅器 5 オシロスコープ 6 テストオジレーター

7 光電子増倍管 8 試料容器 9 .流動セノレ 10 流動セ

ノレ送り装置 11 液停止装置 12 キセノン光源 13 偏

光子， 1/4波長板 14 ;検光子， 1/4波長板
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加昆表置

Fig.5-2 流動複屈折緩和時間測定装置のプ

ロック線図

X_ L キセノンランプ L プロジェクジョンレン

ズ P 偏光子 Q1. Q2 ; V4 波長板 A 検光子

s スリット F S 液停止装置 F: C 流動セノレ

P M 光電子増倍管

試作した流動複屈折緩和時間測定装置の写真を Fig.5-1 に示す。 Fig.5-2

にそのプロック線図を示す。

流動複屈折の緩和時間の測定においては，光掠の脈動による影響が大きいた

め，比較的脈動の少い，キセノン光源を用いた。キセノン光源として牛尾電機

側製の UXL500DK 形を用いた。速度勾配一定にするため平行セ Jレの一定の位

置を用いる。乙のため光電子増倍管のスリットは幅 30μ で光量を大きくするた

め高さは 20 聞にした。光電子増倍管の出力を直接ブラウン管オシロスコープ

(松下通信工業製 CT-2-510 A 形)に接続した。トリガーパノレスは Fig.5 ー

2 I乙示すように液停止装置と連動するスイッチを用いて行なった。

Fig.5-3! 乙液停止装置の写真を示す。 Fig.5-41 乙液停止装置の組立図を，

Fig.5-5 ， 6 I乙部品図を示す。

-R 4.-



Fig.5-3 液停止装置

一一
Fig.5-4 液停止装置組立図

⑮ 

班三羽臨

Fig.5-5 

⑨ 

⑨
LI 

「

3
Q
U
 



@ @ 

Fig.5-6 液停止装置部品図 (n) 

Fig.5-4 においてレバー②を手で回転させる ζ とにより，すべり弁@が急

激に動き，液を瞬間的に停止または瞬間的に流し始める。 (A) は液を瞬間的

κ流し始める場合であり， (B) は瞬間的に停止させる場合である。 νパーを回転

させると.すべり弁が動き始める少し前( 10m sec 程度)にレバー先端のスイ

ッチが接触し，スイープが開始する。スイープ開始時聞の調整はスイッ手①を

適当に曲げてお乙なった。

との場合液停止装置の弁の開放速度は流動複屈折援和時聞に比し充分速くな

ければならない。本研究においては弁の閉る時聞を 1 m sec 程度になるように

設計した。 Fig.5-71 乙示すように質量を m とし，バネ定数を K として運動方

程式をたてる。

mi= 12K-KX (5-1) 

巴・、句、 一-
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Fig.5-8は，弁開放時間の測定のため③の試料通過の穴 K平行光をあて，

弁を開放した時の光の光量変化を光電源IJ光し， オシロスコープ観察した写真を

刀てす O

| 40~ いい州サ
K=3.ヨ匂j".mI 

弁肉金噴

.tt'*1紋
) ，..ネの白血4えさ

Fig.S-7 すべり弁の位置

長さの単位は捌

=ー孟ーーーーー画面薗d
Fig.5-8 介開放時閣の

オシロスコープ写真

とれから弁の開放時間は 5msecである口これは摩擦によるため設計値より

長くなったと考えられる o

5 -2 流到複屈折緩和時嗣の劃定結果なよび考察

5 ← 1でのべた装置により流動複屈折緩和時間を測定した例 (PVAI0520

必， CRO.020必， G=10sec-l)を Fig，5-9に示す G

Fig.5-9は緩和の際の複屈折の変化に対する強度変化を示している凸

今 8 ヘ 27T6nd
1 :::: Iosin2ヲー(ぷ= (5-2) 

円

d
Q
U
 



1 0 入射光強度

d 試料厚み

八:校長

ムn 被屈折

を用いて光強度を .6nの変

化に変換した図を Fig. 5 

10 Iと示す。

ムn=ム η∞C1-exp(-τ tt) ) 

( 5 -3 ) 

6n ∞.  tー→∞の .6.n

として緩和時間 τt を定

義して求めた o

とのような方法により

緩和時間 Tt を各種の試

料について求めた結果を

F i g. 5 -11. IC示すの

Fig.5-11で点線、は

液停止または開放装置の

Fig.5-9 流動複屈折の緩和の際の

強度変化

x1o""' 

5 

PVA 105 20勺.米海理
入=626mf' T = 2 5~C 
τ:75 crrfl dy憎 (G=10sec-l)
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Fig.5-10 流動複屈折の緩和曲線

停止または開放に必安な時間の影響が少ないとみられる高濃度のPVAの緩和時

間 τtをもと忙して粘度に対する還元定数として

τred 
T t 

可
(5-4) 

から T r ed を求め 3 他の議度i乙苅して B

-.8:8 . ....:::-



r tη 干red

(5-5) 

として計算した値ぞ示す。液

開放装置の開口時間は 5msec

であるので低い緩和時間に対

して大きく彰響してくる

のはこのためと考えられ

時

Q c. 

乙のような瞬間的に速度勾

配が変化する場合，溶液を

Maxwe 11 モデ/レと仮定した

時の消光角 x と緩和時間 τt
(54) 

との関係は式 (5-6) で表わ

さ才1 る。

当

'“ 

100 

0.1 
O 

r 

CR 0.020' ん〆
実島全値計算値 . ノ

PVA 108 ・ーーロー I / 
/ / 

PVA 105 ・--0-- / / 
PVA 103 • - - d ーノゲ

T=25 モ ゲ / /
/ / / 

/ 
/ 。

I 

5 

〆 I I 

/' - / . / 
h ・〆. / 
/ ?  ./ 

I F 
J 
/ d/ 

I 
/ 

f 

d 
〆

〆
〆

/ 
〆

Fig.5-11 PVA-CR の流動複屈

折緩和時間の PVA 濃度に対す

る変化

2 v _ ~ i ，..l... _ _  G_T L--.- i 
χ 二 I1 + -;-;:，，==='===- (5-6) 

2 L ~ • v-:;-:--;-; F' ~-~ ...J 
1+(Gr f} 2 

G = 1 0 s e c -1 ， X ~ 25 0 ( 実 験値 )から式 (5-6) を用いて緩和時間

rt を計算したと乙ろ r t -- 10 msec となり Fi g. 5 -10 の実験値 30 msec よ

り短い， ζ れは液開放装置の開口時間よりも溶液を Maxwe 11 モデノレとして仮

定したためと思われる。

以上の結果から PVA-CR 水溶液の緩和時間は，高濃度の測定値から計算し

た値により 150msec - 1  msec の聞にあるので， ζ の程度の変化に応答でき
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る。

流体計測のモデル材料として使用する場合，乙のような応答性を十分考慮、し

て用いる必要がある。
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第 6 章治;体計測への応用

開発した高感度流体材料を使って 2 次元流速分布を測定でき，簡便な流れの

可視化ができる ζ とふ示す。流動控屈折法による 2 次元流解析の試みは実験的
(ll)-(13) 

(1 5) 
lζ は F.N.Peeble 等や理論的 lとは Harold Wayland 等によってなされた。

F. N..Pξeble 等の用いた試科は非ニヰ一トン性で不安定で凝集し易いという問

題点がある。また彼等は reference axis を s t r e a m 1 i n e ~L とって pri-

ncipal strain rate axis と stream line のなす角がほ~ 45 0

の時の

みを実時値だけから流速分布そ解析でき，また一般に上述の角が 45 0

からはず

れた時は principal optical ョx i s の情報を無視して複屈折 Jn が最大

速度会1配 G max に対応するものとして Jn から流れ関数を計算により求める場

目・， • 

合の持助 l乙使って流速分布を計算している‘ 。

本研究では reference axis を適当に任意にとって実験値のみから 2 次元

流速分布が求まり. 乙れを積分して流れ関数を求め stream line を求める乙

とができる。 6 - 1 では一般の 2 次元流の場合について実験から流速分布およ

び stream line を求める方法について記すの 6-2 では，細管中では厚みが

小さいので低感度の測定は難しく，高感度流体材料でも流動複屈折は 1 フリンジ

以下 lとなるので流劫拡屈折，および消光角を光電測光により求める方法につい

てのべる丹 6 - 3 では拡大流れの 2 次元流速分布 stream line の測定例与を

示す。 6 - 4 では高感度流体材料により簡便に流れの可視化そ行う乙とができ

る刊として純流体素子について行なった。
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6 - 1 2 次元流速分布測定法

複屈折 ム n が最大速度勾配を表わす場合について次にのべる。

Principal strain rate aXlS と 45 度 をなす方向が最大の shear 方

向である o 高分子溶液はマクロブラウン運動をしているため， その変形の主軸

は最大の shear 方向よりも小さな角度のところで均合う。 その各軸聞の角度

関係を Fig.6-11 乙示す。

pol むrizer

X 
U 

Fig.6-1 

referen c. e 

reference 

聞の角度

Y 
V 

principal strain 
rate axis 

principal 
optical 似 h

aXls 

aXls と各軸との

Couette flow I乙

おいては， 1 次元流で

あり principal st-

raln rate aXls と

stream line のなす

角は 45 度であり， 式

( 6 -1 ). (6-2) が

求まる。

ムn=fl (G) 

(6-1) 

45 0 - X = fz (G) 

(6 -2 ) 

2 次元流においては実験からム n. (j o. (j P ， が求まる。先ず式 ( 6 -1 ) の

関係のグラフから G max が求まり， 次 i乙乙の G max を式 (6-2) に代入して

X が求まる。

X. y 軸 方向の速度 U. U とすると， 次の関係式が成立する。

o v 'o v G max 
exx 一一 -e xv = ァー一一一一∞82 (45 0 -;+8 0 ) 

e) X -"'Y dy 2 

(6-3) 
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1 ，.- oU ， O v -， Gmax e 'U"" 一〔一+一一 J= 一一一sID 2 (45
0 -X+ (j o) 

2'-oy'OX-' 2 

(6-4) 

(6-5) 
av G =一: sin (X - () 0 ) 

oY 

= G∞s(X-(}o) 
Mι

、U
( 6 -6 ) 

(6-6) を積分すわば U ，壁において il ， V = 0 を境界条件として式 (6-5) ，

U が求まる。

U との聞には次の関係、がある1 i ne を求めるには流れ関数ψと U ，Stream 

これを積分する ζ とにより ψを求め， ψー const をつらねればよい。

，V
一
x
a一
a

U 
U=~ψ ， ----

dy 

ので，

(6-7) 

以上の方法向いてム寸 2x複屈折 6. n が主応力差を表わす場合には，

= G max を用いればよい。

流動複屈折なよび消光角の光電測光法6 - 2 

光電測光により流動複屈折6. n流動複屈折の等色縞が 1 フリンジ以下の場合，

および消光角 X を測定する乙とを試みた。

偏光子と x 軸とのなす角を仇，複屈折媒質の光Fig.6-11 乙示したように，

偏光子と複屈折媒質の光学的主軸とのなす角?うとする軸と x 軸となす角。 o ， 

(6-8) 

-9 3-

と次の関係がなりたつ。

qρ = (j p+ (j 。



直交偏光場において観測される語、度 I は，入射光 10 とすると
.ι 、:-p 号、 - . 伊-

1 = 10 sill 2 2cp sm 2子 (6-9) 

o nU 6 q
d × 

・G

一nz 
A

一一一、。
式 (6-8) を式 (6 -9 )に代入して

1 = 10 sin 2 {2 ({}p+ (}o) }血 24 (6-10) 

。 = 0 0
およびケ 45 0 における強度を Iρ =0.IIJ=4fi 。とすれば，vp- v. vpτu 

Io=o-Iom2200SE2? (6-11) 

I()=45 o =lo ∞S 2 2 M 2 ?  ( 6 -12 ) 

乙 h で l()p= 00 および 10 p =45
0 の比をとり 1 r とすれば

1.. =-::()p 二 0， 0ね J l 2 2 {}" 
・ l()p 二 45 0

( 6 -13 ) 

したがって (}n= 0 および()_= 45 0 における強度を求めれば，式 ( 6 -13 )からp -_.~. ~ 'p 

。。が求まる。また ()o を式 (6-11) または (6-12) に代入すれば. o すな

わちムn が求まる。なお Couette flow においては principal strain 

rate axis と stream line が 45 0 をなすから ()oχ となす消光角 χ が

求まる。

流動複屈折ムη については円偏光場において透過光強度 I を測定して式 ( 6 

-14 )からム n を求めてもよい。

I=IodjL ( 6 -14 ) 
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6 - 3 2 次元流速分布測定例

2 次元流の 1 例として Fig.6-21 乙示す拡大角 28 0 の flow cell を用いて

拡大流の流速分布の測定を行なった。 f 1 ow c e 11 の製作法，材料 f low-

cell scanning 光電測光装置については第 2 編 3 - 1 Iζ 詳細に示す。

Fig.6-3 は流動複屈折によって， PVA 10520 %， CR 0.020 1} ぢの水溶液

を Q = 0.021 cc/sec で流した場合について可視化した流れ模様で，等{頃線お

よび等色線図である。 Fig.6-3 において偏光子と中心線とのなす角 (}p が 0 0

45 0 の等傾線および等色線においては中心線に対して左右対称の模様が得られ

たが，tJ p = 22.5 0 では中心線 l乙対して非対称になっている。乙の現象はつぎの

principal 
strain rate axi 

U 

Fig.6-2 拡大角 28 0 の flow

ce 1 1 と各軸閣の関係

-95-

ように説明できる。

流体中の高分子の光学的主軸

は流動セノレの中心紳を軸対称と

して線対称をなしていると考え

m
れ

は

リ

円
J

主
h

m

t

-

E

心

寸

一

中

G

6

1

「、

ほ

係

F

闘

は

九

て

の

で

ト

つ

闘

分

[

従

の

部

t

。

。

の

=

る

O

側

L

れ

伊

左

ψ
'

ら

U

り

右側の部分では

9ρL=(}O-(}p (6-16) 

である。

L は中心線より左側 R は中

心線より右側を示す。こ h で，

(} p = 0 0 および 45 0 の場合を



考えると，

L 
10 

L 
145 

o R 
10 8in 2 2 8 0 sin 2 

; = 10 

=Iom22(Oo+450)mzf 

10 sin 2 2 8 0 sin
2 子

I4?=Iom22(Oo-450)mzf 

10 008 2 2 80 sin 2 子

L R 
I ー I45-~45 

すなわち 8 p = 0 および 45 0 の場合では，中心線 l乙関して対称な左右の点の光

の強度は一致する。しかし乙の乙とは 8p = 0 およびf} p = 45 0 の時に限られ

る。例えば 8p = 22 ，5 0 とすると

となり

である。

I L = 同 2 2 小 22.5 )組 2 322.5 -u 

I R 
22.5 = 10 sin 2 2 (χ 一山 )阻 2?

L~ キ L~22.5 ' -22.5 
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A十 (2) A~ο= 

(3) A てレィ:-n 

/r¥Up=4!)-
(4 ) 

Fig.6-3 拡大角 280流動セノレ中の等傾線および等色線

(1) Op = 00 (2) f}p = 22.50 
(3) 九一 450 (4) 等色線
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拡大流れの流速分布を求めるには 6 - 1 でのべたように式 (6-1) ， (6-

2 )の G とム n，Xの関係を求めねばならない。

乙のため 4 - 6 の Fig.4-59 の装置を用いて流動セノレを scan さ せ f 1 ow 

ce 1 1 の各位置の強度を光電面上のスリットで光電測光する。直交偏光場にお

いて流動セノレの各位置に対し Ie=Oo ， Ie=45 0 または円偏光場で I の測定

を行えば，ム n， {}o を式 ( 6 -13 )又は( 6 - 12 )と( 6-13) ，ム n につい

ては式 ( 6 - 14 )から求まる。流動セ/レの平行部を用いると Poiseulle f-

low となり f} o = χを求める ζ とができる。

解析に必要な流量 Q は，一定時間内に流出する流量をメスジリングーにて測

定するととにより求めた。流量 Q と速度勾配 G との聞には流動セノレの軸の中心

を y=o とすると次の関係が成立する。

G 3 Q  v 0 _ _ _  _ 

2 b 2 d Y 
(6-8) 

b セノレの幅 d 試料の厚み

b = 0.05 C711 ， d = 0.5 C711 ， Q = 0.021 c c/ s ec では

設 /
/ 

X10 ・8
G = 24.1 ysec- 1 (6-9) 

1000 

20 

CI 

<3 1 
・ Fig.6-4 流動セ/レ平行部から

500 口

求めた速度勾配 G と流動複

屈折 6. n，および消光角 X

との関係

nu 

ra
 内

tnu
 今，‘P

D

・
-
--、‘，，-c -e 

o-5 
1
1 

-
F
U 

E

コ
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の関係を求めた結果を Fig.6-41 乙示す。ζ の G とム n，X 

c e 1 1 の最flow Fig.6-4 を用いて 6-1 で述べた方法により拡大角 28 0 の

大速度勾配の方向。o -x および最大速度勾配 G max が求まる。流動セノレの 2

ケ所で求めた結呆を Fig. 6-51 こ示す。

次 に Fig.6-5 を積分して 6 - 1 で述べた方法により求めた x 軸方向および

y 軸方向の速度 U および U を Fig. 6-6 I乙示す。

3 を積分して求めた流量を比較する2 ， 流動セノレの実際の流量と position

9 ~5 ~訟の誤差があるが ζ れは測定中の加圧変化にとTable 6-] のようt乙i:t，る。

よるものと思われる。

流速を積分して求めた流れ関数の一定のところ1 i ne については，Stream 

とよく一致してい1 i ne stream をつらねた結果を F ig.6 ー 71 乙示す。理論白

る。

Posltlon 2 

a e 
• 

g 

-

-
G 

t・一一-l

F ケマ5':' 屯 " 

ト

。
N 

Q5 

Fig.6-6 拡大角 28 0 の流動セ Iレ F

申の 2 次元流速分布

Fig.6-5 拡大角 28 0 の流動セノレ中の

最大速度勾配とその方向
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Ta b 1 e 6 --1 実際の流主と測定値

より求めた流量の比較

単位 cc/s ec 

実際の流量-posi tion2 posi tion3 

0.021 0.023 0.022 

以上により高感度流体材料を用い

るζ とにより 2 次元流速分布およ

び stream linc を求めるととが

できる ζ とを示した。

6-4 流れの可視化例

「

十

1. 0. 

ーーー-Jf~:'{i泉
一-}え侭 Mf.tIi A唱

}u' 会専lt .l

O 

2.0 

Fig.6 一7 拡大角 28 0 の流動セ Jレ

中の stream line 

高感度流体材料を用いると，きわめて明るい流動複屈折パターンが待られ，

流れ白可視化を簡便に行うことができる。流動複屈折ムn は最大速度勾配すな

わち流速の徴分値を示す。特I乙流れの曲がり等は流速のちがいによって起るの

で，その微分値が問題となる。乙れを明瞭に可視化できる。 第2 編第 3 章で

の空気式純流体素子の応用例と同じように， 1 例と L て高感度モデル材料を

用いて層流形のボノレテックス形純流体素子の主噴流と制御流の混合流の流れを

可祝化した結呆を Fi g. 6 ー8 に示すの主噴流みぞ幅 2 捌，厚み 10 翻 . Re (レ

イノノレズ数) = 1，制御流量/主噴流量= 1/4. 試料 PVA 13 %. CR 0.050 

%.η=1poise. 平行部での主噴流 G ma x = 300 s e cー1 である上部に滞流
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Fig.6-8 ポノレテックス形

純流{本素子の流動複屈

折パターン，直交偏光

場で偏光子の万向は主

噴涜の万l-oJと平行
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チみろととができ，主噴流の曲

げられる様子をみることもでき

る。なお高レイノノレズ数におけ

る実験について今後の 問題が

残 されている凸

液休における純流体素手にお

いては 3 その月途が広いにか b

わらず， まfご十分研究されてお

らずこの方面への応用が今後期

待できる。



第 7 章 総 括

流動変形状態に対する分子棒造の影響を調べ，ニュートニアンで水溶性，高

感度の流動按屈折モデル材料を開発するととを主目的として粘度および流動複

屈折について実験を行なった結果を次に要約して示す。

(l) a 一般に溶液の重合度，濃度が高くなるほど粘度は高くなり，非ニュート

γ流動を示すようになる。粘度の重合度依存性について 1 例として P V A

において調べた結果，重合哩 1，300 以下では1. 8 乗則， 1. 300 以上では

3.4乗則が成立している。

また実験 l乙用いた試料のうち， PVA ， HEC はほ Y ニュート Y 流動を示

し， PVP ， N a 一CMC は開著な非ニュートン流動を示す。乙のことは P

V A と PVP ，さヨよび Na 一CMC とHEC はそれぞれ主鎖が同じで担'1 鍔が違

っている乙とから，流動の様子は側鎖により大きく左右されるといえる。

ニュートニアンである PVA と HEC Iζ 怠いてほヒドロキシル基の側鎖を

有する点で一致している。 Na 一CMC は低速度勾配でノンニュートニアン

であるが高速度勾配でニュートニアンである。

b P V A  においては側鎖につく酢酔基の量が多くなるほど粘度がほくなる

のは，酢酸基が分子内水素結合を切断するため主鎖の屈曲性がよくなるた

めと考えらす1 る。また Na 一CMC においては，エーテル化度が大きくなる

ほど枯度が高くなるが， 乙れは他の結合力よりも電気的クーロン引力が分

子間相互作用に大きく影響するためであると考えられる。

(2) 一義的な流動棲屈折感度である応力光係数と分子桔造の同係をみるため，

水溶性高分子の重合度，主担，側鎖の種類，濃度をかえて流動樟屈折を測定

した。一般に重合度.濃度は応力光係数にあまり影響をおよぼさない。また
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PVA-PVP ， Na 一 CMC とHEC のように主鎖が同じで，側鎖が異なるもの

を比較すると，今の場合主として主鎖が応力光係数に影響を与えており. ピ

ニル鎖よりもセルロース持の分極率の異方性が高いためである。セルロース

捕を有する Na 一CMC と HEC IC.ついては，側鎖のエーテル化度の増大によ

り応力光係数は増大し，比較的流動複屈折感度はよい。

(3) 分升:的方法による高感度流動複屈折材科の開発と関連して負の消光角を示

し，高配向性を示すと考えられる，ニュートン性を示す PVA について重合

麿，ケン化庭を変えて実験し，分子レオロゾー的に考察した結果は次のよう

である。ケン化庭 98.8% で低重合では消光角は大きく変化し，重合度 100-

1， 300 で配向しやすく， とれ以外では配向しにくい。重合度 500 程度!とおい

て畏大点を示すのケン化度 88.8%では配向じにく l，~ 。乙れについアは OH

基の hindrance potential が OCOCH 3 基のそれより小さいとと，分子

間力によるからみあい，位相幾可学的もつれが分子配向 lζ 関係する。すなわ

ち，配向じやすい重合間があるととは，マクロブラウン運動は配向を妨げる

から， とれにうちかつて位桐幾可学的なもつれをほぐすには，マクロブラウ

ン運動を拘束する或程陵の分子間力のからみあいとし，それには適当な重合

庭が必要である。

(4) 高感度流動棲屈折材料を得るため高配向性物質と大きな異方性をもった物

質そ結合させる ζ とによって感度を上昇させる ζ とができるのではないかと

いう予測のもとに実験考察を進めていった。

(a) 異方性の大きい物質として分光的に考えて可視域に顕著な吸収帯と 2 色

性を示す物質は吸収帯から少しはずれた所で屈折率の呉方性も大きいと考

えて， CR を高配向性物質 PV A 105 I乙吸着させた所， 0.020 % - 0.100 

%を加えると 30 ~1 00 倍程度応力光係数は増大し，最高の応力光係数を示
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しi. N a一CMC IL くらべて 10 倍程度高くなる。

(b) 乙 h で CR の濃度と応力光係数の関係を調べた。 CR 濃度の増加によっ

て応力光係数は増大するが， それにつれて光の透過率が下がるので. 応力.

A光係数:と透過率のかねあいから CR の濃庭は 0.020 % - 0.100 %が適当

である乙とを刀ミした o

(c) つぎに応力光係数の波長分散を調べたと乙ろ波長が短かくなるにつれて

応力光係数が増加する乙とがわかったが， ζ れも CR の吸収が 535 mμ 付

近で最大となるので，応力光係数と吸収のかねあわせから測定波長は605

- 626mμ を使うと良いととそ知った。

(d) PVA 濃度 l乙対する応力光係数は 20% 濃度にちいて最大となる。低濃度

では PVA と CR の結合が弱くなり，高濃度では PVA の分子のからみあい

が大きくなり PVA は配向しにく h なるため応力光係数は低く h なる吋

(e) PVA 重合度 iζ 対する応力光係数は重合度 500 程度が最大となる。

(5) PV A 105 において観測された負の梢光角が Couette flow という特殊

な速度勾配の与え方をした場合にだけ存在するものかどうかを検討するため

に平行セルを用いた Poiseulle flow において観測した結果， この場合に

もやはり負の消光角が観測できた。一般に単純弗断力を与えた時，消光角χ

は 45 0 から O。の聞にあるので PVA は光学的に負の消光角をもっ，すなわち

PVA の場合には粒子の幾可学的な主軸方向と光学的な主軸方向が一致して

いないと考えた。

速度勾配が小さい聞は，主鎖の配向が少ないのでその影響はあらわれず，

速度勾配が大きくなって PVA の主鎖が直線状になってくると，粒子の主軸

方向と屈折率楕円体の主軸方向とのずれが影響を与えるためであると解釈し

たo 完全に伸びた PVA においては OH 基は主鎖に対しである角度をなして
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ーおり， 乙の分極率の異方性は他の基よりも大きいので， PVA の立体規則性

について isotactic 部分が多ければ消光角は負になると考えられる。 CR

~吸着させた場合負にならないのはコンゴーレッドが主鎖に平行につくため

と考えられる。

(6) 分子の変形状態と複屈折 Jn と消光角χの 3 者の関係を調べるためにポー

ラーダイヤグラムにより比較してみたの PVA IζCR を加えた水溶液では剛

休粒平と同じようなポーラーダイヤグラムになり.速度勾日 GIζ 流動複屈折

d η が吋応じていると考えてよい。 Na 一CMC については低速度勾配では

PVA ーCR 水溶被と同じように配向によって複屈折 Jn は生じるが，高速度

勾配になると変形によって夜屈折 Jn は生じる。乙の場合は速度勾配 GIL 対

して Jnsin2χ が対応する。

(7) 琉動摂屈折の援和時間測定ささ電を試作して綬和時間を担11 定し，その有用笥

囲を示じたう

(8) 得られた高感度流動復屈折材料 PVA-CR 水溶被を用いて 2 次元流の速

度分布のiI'l!i定 lζ 応用した所，精庭上く担11 定できる乙とが解った。
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第 2編流動 2 色性法による流体計測

第 1章緒 r=r 

本研究は主として吸収の異方性( 2 色性)を観測手段として高分子の流動変

形状態を測定する装置および流動 2 色性を用いて流体計測を行う方法，流動 2

色性材料について検討を加える.

2 色性は Bi to t が 1815 年電気石の研究中に発見した。以後 2 色性偏光子と

(55) 
して Land 等が利用して以来 ζ れに関する多くの研究がなされている。ま

た最近結晶性高分子の変形を研究する上 l乙重要な問題として結品と非品領域の

配列過程を分離考察する乙とがあるが，その非品領域の配列を求める手法とし

(50) (57) ，(58) 
て赤外非晶バンドの 2 色性と可視 2 色性 を測定する方法が用いられ

てきた。流動 2 色性については分子の形状を決定するために測定された例はあ

るが，実験装置に次のような問題がある。従来の流動 2 色性装置として Cav-

(59) ，..，... ..ili'. hJ " "  _ ~ -"'- l..L ~ .(54) 
a r i e li 等が紫外部の 2 色性を，あるいは Bird らが赤外 2色性を測定する

際に用いたものは平行平面板流動セルに圧力を加えて流し， Poiseu Il e flow 
(61) 

Iとより生じた吸収率楕円の平均値を測定している。また和田， 小沢 らは流

動複屈折法に用いられてきた回転 2 重円筒の聞に溶液を入れ， Couette flow 

lとより生じた吸収率楕円を光の入射方向の投影として観察している。とれ等は

いずれも吸収率楕円の主軸の大きさとその方向について測定できない。また流

動 2 色性の流体計測への応用については類をみない。

流動 2 色性法は流動複屈折法と同じく，光学的異方性を有する分子が流れに

よって，その分子の中の原子団や残基とよばれる構造要素がどのような配置と

配向をとるかに関して直接的に知る方法である。前者は吸収率異方性を，後者
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は屈折率異方性を利用する点で異っている。流動 2 色性法は流動複屈折法にく

らべて吸収帯のある所で顕著な吸収の異方性を示すので構造要素そのもの』挙

動を知るととができ，光学要素として 1/4 波長板ゃ検光子を必要とせず偏光子

1 枚 lとより測定でき装置が簡便で各波長 l乙対する測定も容易にお乙なえる。特

lζ 流動 2 色性によると自然光に対しでも、流れの吸収率変化を生じ，簡便に流れ

の可視化を行え，その光学厚み変化に対して Lambert-Beer Law が成立し，

透過強度は指数函数的に変化するので特 l乙狭い管中の流体計測に有利である。

本研究では流れの可視化のために可視の波長領域において吸収の異方性を示

すものについて実験を行なう。

第 2 章では，任意の 3 方向(本研究においては o~ 45~ 90
0

) の電気ベクト Jレ

を持つ偏光を用いて吸収率楕円の光学主軸方向，流動 2 色性を測定する方法，

(41 )， (42) 

また流動 2 色性を流体計測ヘ応用する方法等 についてのべる。

第 3 章では流動 2 色性の測定およびとれを流体計測へ応用するために，第 2

(42) 

章の原理にもとづき新しく flow cell scanning type の装置を試作し

乙れを従来の装置と比較する。

第 4 章では試料ポリピニアルコー Jレ( PVA) ，コンゴーレッド (CR) および

その調製についてのべる。

第 5 章では各種試料について上記の装置を用いて測定した流動 2 色性 iζ 対す

るPVA 重合度，濃度効果， CR 濃度効果についての実験結果を示す 3 その結果

について分子構造と流れの配向挙動との関連について考察する。また流動 2 色

性により 2 次元流の速度分布解析をおとなえる乙とを示す。
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第 2 章 流動 2 色性の理論おミよび方法

本章では流動 2 色性の理論および方法について述べる。 2 - 1 では 2 色性，

流動 2 色性の原理，理論について述べ，さらに，流動 2 色性による流体計測の

原理についてのべるつ 2 - 2 では流動 2 色性の測定方法について，本研究にち

いて試作した方法と従来の方法を比較しながら述べる。

2 - 1 2 色性の理論

均一な物質でもある場合には光学的な異方性を有し，特に吸収の異方性を 2

色性(多色性)という。ある 2 色性物体 lζ 直線偏光をあて，入射光線の振動方

向と伝播方向ぞ連続的 lζ 変化させると吸収率が変化し， 乙れを最も簡単に表わ

したものが，吸収率楕円体 (absorption indicatrix) である。 Fig.2 ー 1

に示す吸収率惰円体において，ある入射光線 lζ 対する吸収率は，楕円体の中心

を通り，入射光線 Iζ 垂

直な平面で切った場合

の曲線上にあり，入射

光線の電気ベクトルの

方向によって曲線上の

点をとる。一般に，乙

れらの切断面は楕円で

あるが，特別な場合に

は， 円となり， 乙の場

合の入射光線方向を単

入射光 ( 10) 

Fig.2-1 吸収率楕円体
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色軸と呼ぶ。

平面内の 2 色性を考える場合l乙は，吸収率楕円体の入射光線方向にた -':1 つ

の面を考えればよい。

乙 h で，透過率 T ，吸収率。，吸収係数 A を定量的に表現してみると，

I
-
h 

T ( 2 - 1 ) 

1 
a= 一 1og 10 一了

• 0 

( 2 - 2 ) 

1 
A τl叫 o 10 ( 2 - 3 ) 

で表わされる。但し 10 = 入射光強度 1 透過光強度 L 光路長さである。

平面内の 2 色性 d εは吸収率楕円の長軸 amax と短軸 amin との差で定義さ

れ，式( 2 - 4 )で表現できる。

d ε= amax - amin 

Imax 
lOg10 T 

.l mln 
( 2 - 4 ) 

但し 1 max ， 1 mi n は吸収率楕円の長軸および短軸方向の透過光強度である。

式 ( 2 - 4 )で表現される 2 色性 d εは，透過光強度の絶対量を測定する必

要はなく，相対的な強度の測定で求める ζ とができる。

式 ( 2 - 4 )で示した 2 色性 d εは分子鎖の配向と対応し 3 次元の吸収率

楕円体を考えて 2 色比 D を式( 2 - 5 )のように定義し (D-1 )/(D+2) 

をとると (D-1 )/(D+2) は式 ( 2 - 6 )のように与えられる。

ー一
n

例

d
-

・
'a

m
一
m

g
↑

nu
 D ( 2 - 5 ) 
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ぞ: =f. んかん
U 十ム -ye v 

( 2 - 6 ) 

乙乙でfi 三宅宿}関数 ，f~ は染料自身のfn の値であり ，f {j は分子鎖と染料分
uye υ 

子の光学軸とのなす角を O とした時

、，，
唱

iA
U 

9
白g

u nu 
p
u 

q
d 

r
t

、
1

一2
Z 

、
戸
V

J
J 

< 2 ー 7 ) 

で与えられる C

いま完全に配向 Ij た場合を考えると子= 1 であるので

fD = 右ye ÷〔 3co 山一 1 ) ( 2 - 8 ) 

で与えられる。乙のことは，染料自身の子 を知灼，分子釦が完全 lζ 配向し
Dve 

た状態を考えると，ヂの値を測定するととによ打。を算出するととができる。
ーD

2 - 1 - 1 流動 2 色性の原理

流動 2 色性の場合i乙i:i 2 色性微分子を溶液中に溶かし.統計的にみた全体と

しての 2 色性を考える。 2 色性徴分子がランダムに存在している場合には，全

体としての異方性はなく.微分子が統計的 l乙配向する乙とにより 2 色性が生じ

てくる。乙のため流動 2 色注においては流れの速度勾配により分子が配向する

ととにより 2 色性を生じる。流れによる速度勾配と流動 2 色性との関係は実験

から求められるが，形式的に表現すると式( 2 - 9 )のよう叱なる。

G =f< t1 ε) または dε =.f-1(G) ( 2 - 9 ) 

いま流れを(il 非圧縮性流れ， lijl 定常な層流. liiil 2 次元流. M Newtonian 溶

液と仮定し， Fig.2 ー 21 乙示す様な平行平坂内の流れを考える。 Fi g. 2 ー 2 1と

-"1'11-



おいて y 方向の流速 U は壁面の流速を零と考えれば

U =f:cdx (2-10) 

で与えられる。玄た流量については管

の巾を b 厚さを W とすれば

。十vb 2 (2-11) 

で表わすととができろ。乙の関係、を用

いれば任意の点 x における速度勾配は

G = 12Q ----
wb 3 

(2-12) 

で与えられ，流量 Q を測定する乙とに

より任意の点x における速度勾配を求

めるととできる。

y 

Fig.2-2 平行平板内の流れ

一方流動 2 色性 d εは，任意の点x で偏光子を回転し透過光強度曲線を描く

乙とによって，その長軸と短軸とから式( 2 - 4 )に従って算出する乙とがで

きる。以上の方法によって流動 2 色性と速度勾配の関係式( 2 - 9 )を求める

乙とができる。また同時に，流線方向と吸収率楕円の光学軸とのなす角(消光

角 χD) についても式 (2-15 )の関係、を求める乙とができ，乙れは次節で述べ

るように 2 次元流の最大速度勾配 G の方向を知るために必要である。

3ピD = F (G) (2-13) 

Non -Newt on i an の場合には粘度ηは速度勾配 G の関数であり， 乙のため

Fig.2-2 において式 (2-12) において速度勾配を求める乙とはできない。

ー11' 2ー



しかしせん断応力 τx)' は y 方向の圧力差 A P ， Y 方向の長さ H とすれば x

の位置では

JP 
T xy = 2 H  (2-14) 

で与えられ， 乙の関係は Non -Newt on i an 溶被についても成立する。乙』で，

圧力差 A P を測定する一方，粘度測定により， ηとT xy および G xy との関係式

( 2-15 )を求めておけば x の位置での速度勾配 G は式 (2-16) から求める

ととができる。

η=η1 (τxy) ，η=η2 (G XY ) 

G 三笠L

YJlGJ 

JP A 
= (τ -=.x)/ η噌(二一. x) 

2 H  '1'2H 

(2-15) 

(2-16) 

へとの値を用いて Non -Newt on i an の場合の d εと G との関係 cp を求めるとと

ができる。

G 会げ(A ε) (2-17) 

2-1-2 流動 2 色性による流体計測

流動 2 色性による 2 次元流の解析を行う場合には，あらかじめ式 (2-9) ，

(2-13) の関係、を求めておかなければならない。乙れらの関係を.用いて平面

内の各点 (x ，y) における流動 2 色性 d εおよび座標軸と光学主軸のなす角。。

を測定するととにより 2 次元流の流速分布を求める ζ とができる。

Fig.2-3 は principal strain rate axis と光学主軸との角度の関係を
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示す o .:1 εが実験から求まるとあらかじめ求めておいた G = f (J ε) ，χ =F( G) 

を使って G ， χが求まる。また実験から reference axis と光学軸のなす角

。。を求めて G ， χ， ()。の値を式( 2ー 20) ， (2-21) に代入し，積分する

ζ とにより，流速 U ， V を求める乙とができる。
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2-2 流動 2 色性の測定方法

V.V ト¥ n

Gm;x 
pr- i bC.t pa， t 
optlco..l 似~

45" -χ 
，， t principql 

spin rqteGXis 

U 

Fig.2-3 Reference axis 

と各軸との角度の関係

(2-20) 

本研究 IC おいては，流動 2 色性を流体計測に応用するために， flow cell 

scanning type の流動 2 色性測定装置を開発した。従来より流動 2 色性は高

分子の配向など物性的な研究に用いられていたが，その測定装置自体について

も，問題があり本節では ζ れらを比較して述べる。

-114 ー



2-2-1 従来の流動 2 色性測定装置

従来の測定装置としては Fig.2-4 に示すような(叫 Coue tte type (biflow 

ce 11 type などがある。

Couette type は透

明 2 重円筒の間 l乙溶蔽を

入れ，内筒を回転し，溶

液に速度勾配を与えるも

ので，半径方向には速度

勾配は一定となる特徴が

ある。また速度勾配の算

出は内筒の回転数より計

算する。*の入射方向を，

F i g. 2 - 4 (a) 11: 示すどと

く y 方向とすると，吸

収率楕円体の X 方向への

(Q) Couette Type 

Light 
-一司ー Y 

G 

4 
(b) Fl ow cell Type 

z 

Y 

z 

Fig.2-4 従来の流動 2 色性測定装置

.y 

投影を誤11 定するととになり，光の入射方向を Z 方向にするとメニカスの影響に

より，観測が不可能となる。

また， Fig. 2-4 (b) の f I ow C e 1 1 t yp e においては，速度勾配は Y - Z 面

で変化しているが，観測を Y 方向にするために Y - Z 面での変化は観測できな

く， x- Z 面で平均を観測することになる。

2-2-2 本研究における流動 2 色性測定方注

従来の流動 2 色性測定方法においては，いずれも面内での速度勾配は一定と

考えているため，面内で速度勾配が変化している場合には用いることはできな
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本研究においては平面内の任意の点 (x ，y) における流動 2 色性を観測する

ため，各点において偏光子を回転させて透過率曲線を描色光学軸の方向と式

( 2 - 4 )により流動 2 色性(J s) を求める乙とができる。

F i g. 2 - 5 (めに示すような吸収率楕円 Ir. ，座標軸と ep なる角度の電気ベク

トJレ区を持つ偏光を入射した場合の透過率 T e は Mal us の法則により
P 

Tρ = T ma x C 0 S 2 ( e 0 - e p) + T m i n s i n 2 ( e 0 - e p) θ~ ma x ~ ~ - ' V  0 V P ， • ~ m 1 n - •.. ' V  0 V P 

(2-21) 

なるまゆ形曲線で与えられる。

Ca) Cb) 

Fig.2-5 吸収率楕円 (a) と透過率曲線 (b) の各軸の関係、

式 ( 2 ー 2 1. )において Tmax ， Tmin ， e。が求めようとする値であるから，

ep につて 3 種類の弓 を測定し，それら 3 個の測定値より T max ， T min' 
p 

O。を算出する乙ができる。

-1i6'" ー
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本実験の場合には Op = 0
0

， 45
0

， 90
0

の場舟の透過率，すなわち，T o，T 45 ， 

T 90 の値より T ma x ， T m i n ， 0。を求めた。 ζ れ等の関係を式 (2-22) ，

(2-23) に示す。

T max す〔山 T 90 + 五。千九 0) 可 M J R 瓦)} 2 J 
(2-22) 

Tmin=÷ 〔To+T90-ho-M+{2T45 一山九 0) J2)

、‘，，nu n
3 

T +一刊
九一

T

r、一一
一
一
九

T

一
q
b

一Aσ
 

ヮ“n 
n
d -E

 (2-23) 

以上の関係から，平面内の流動 2 色性および光学主軸方向を求めるには，偏光

子の角度 Op = 00

， 45
0

， 90 0 の場合についての透過率 T o ， T 45 ， T 90 を測定する

乙とにより式 (2-22) ， (2-23) を用いて T ma x ， T m i n' 00を求める乙

とができる。乙の乙とに着目して，本研究においては，平面内の流動 2 色性を

求めるには，各点において，偏光子を回転する乙となく Op = 0 0 ， 45 0 ， 9O o 

K 固定しておき，平面内を scanning し，各々の角度における透過率を記録す

るととにより，能率的におとなう乙とができる。

また自然光においては，透過率 TN は式 ( 2- 2 4 )で表わされる。

TN=fz イπTOP dOp 

=jz 〈E{Tmdo 印。 -Op) + Tmin sin
2
(Oo-Op)}dO p 

( T ma x + T m i n ) /2 (2-24) 
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第 8 章実検装置がよび実z弐方法

本研究で試作したscanni ng 形の流動 2 色性測定装置およびその実験方法につ

いて以下に述べろ。

3 - 1 涜動 2 色性測定装置

2-2-2 節に示した流動 2 色性法の測定原理に従って Fi g. 3-1 に示す装置

を作成した。 Fig.3 ー2 はζ の装置のブロック線図を示す。乙の装置の主なる

ものは， (})光学系， (2) 流動セルおよび加圧装置， (3) 流動セル送り装置 (scan-

ning 装置)， (4)光電子増倍管および記録部より成り立っている。

本実験 iζ 使用した光の波長入は試料 l乙対して流動 2 色性の最も大きい 5461

A を侍用した o 平面偏光場をうるために偏光子を用いた。流動セル送り装置を

用いて試料の流れている流動セ Jレを水平方向 lζ 送り，位置の信号を X - y レコー

ダーの X 部に送るぺ各 X 点での透過光強度をう干電子増倍管 Iζ より電気信号に変

え， さらに陪電流埼正および直流増幅んた後 X - y レコーダーの Y 部に透過光

強庵を記録した。入射光強度を制定するととにより透過率を求め，乙れらのデー

ターを式( 2- 2 2 )， (2- 2 3 )， (2 - 4 )に代入し流動 2 色性 d ε. 光学

主軸方向。。を，また式( 2 - 6 )に従い配向度ゐを，電子計算機 (NEAC

2206) を用いて計算した。入射光強度はセル支持台の位置に減光板(オパール

グラス透過率1. 2%) を置く乙とにより測定した。また流量の測定はメスシリ ， 

ンダーとストップウオッチにて行なった。
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Fig. 3-1 (a) 流動 2色性測定装置光学系

1 光電子増倍管

2 フ。ロジェクションレンズC2

3 モーター

4 セル支持台

5 試料容器

6 .偏光子

7 コリメーターレンズ

8 スリット S1 

9 フィノレター，コンデンサマレンズ

10 光源

11 スライダック
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Fig， 3-1 Cb) 流動 2色性測定装置 J (光電子増倍管および記録系)

1 高圧直流電源

2 直流電圧増幅器

3 光電子増倍管

4 X-yレコーダー

5 分圧器 CX-Yレコーダー用)

6 暗電流補正器
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ド

」寸 XY~子'9':-1

Fig.3-2 流動 2色性測定装置ブロックダイヤグラム

3 -1 -1 流動 2色性測定装置の光学系

流動 2色性測定装置の光源Hは超高圧水銀灯(紫外用， SHL-I00 UV-2 

形，東京芝i'iH電気製)を使用した。この光源のスペクト jレ強度を Fig. 3 -3 ~L 

不すり

フィ Jレター Fは.干渉フィルターで波長 546mμ，透過率の最大 74%，半

値巾 22mμ である。 Fig. 3 -4 ~C 乙のフィルターの透過率曲線を示す門乙の波
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V34 勺 S，H川 OUV-2

;!:jtAJ11 1 
80 

入m<ll'I546mμ 
T円沼尻 74・'1.
'u'h 22mμ 

2F3 ， 吋J.Q機ー守鮎』長ーー由〈回句一・必仏.5Ji3C Gwt‘，p 、

Fig.3-3 都高圧水銀灯 ! のスペクトル強度
o | E 

ぽ)() 以)0 7∞ eoo 
E尾‘入 {mμ)

長は第 4 章で述べ~様に，試

Fig.3-4 フィノレターの

透過率曲線

料に対する流動 2色性が最大 y 

とt，rるo スリット Slは直径 2

レンズ C2により平行光線に

司一一一一 -?X 

mの円形である。光源を出た

うそはフィ jレター Fで単色うでと

なりスリット Slとコリメーター

される。 偏光子 Pを通過す

るととにより任意の方向の電 (1'é~'如来閣の主主リ在地を)
気ベクトルを持つ平面偏光と

Fig.3-5 角度の表示

なる o 偏光方向。pは Fig

3 -5に示すように，鉛直方向(座標軸方向)を基準にして光線が紙面の裏よ

り表へ進んでいる場合，反時計方向へ計る o 試料を通った光はプロジェクショ

ンレンズら により光電子増倍管上のスリット S2面上K約 3倍の像を作る O

。〆“つん
寸上



スリット S2は分解能と光量を増すために 6.71TlI11 X 40μ の長方形とした白 これ

ににより講の巾 17l{Jf] の流動セルでは Y70の分解能が得られる。またスリッ卜

の方向は鉛直方向に設置しとおき流動セノレの方向と一致させた。 2次元流の速

度分布の解析の場合には， スリット 52は直径 30μの円形とした G

3 - 1 -2 流動セノレおよび加圧装置

本実験Kおい

ては，平行セノレ

(平行講を持つ

セlレ)を製作し，

使用した。セル

の厚みは 5棚

巾はアスペクト

比の影響をみる

Fi g. 3-6 平行セル

ために 1T1PJI， 1.5慨， 3伽の 3種類を作り，主として 1慨のものを使用した凸

Fig. 3-6 !'乙平行セノレの写真および Fig. 3一7fC.形状す法を示す O 流体を 2次

元流とみなすためには， アスペクト比が十分大きくなければならない。 Fi r.:. 

3 -8に流動 2色性 dεおよび消光角 χにおよぼすアスペクト比の影醤を示す O

乙のグラフよりアスペクト比が 3以上では 2次元流とみなせることがわかる。

また Fig. 3 -9 1乙示すような末広がりセルを作製し 2次元流速分布の{拝析

に用いた o F i g. 3 -10は末広がりセルの形状およびす法を示す D

なお流動セルの側壁は厚さ 51f1Jfiのベークライト板Kて， 件。6のサンドペーパー

を用いて仕上げた O 表面あらさは約 3μ(Hmax)である 2枚のガラス板は汚

れのないもの字選ぴアラノレダイトを用いてベークライ卜板 lζ接着した o 圧ノ1)~ζ 

円べ
U
ワ白
寸

i



.-!.， 

よる捗もれがないようにガラス

両面を 2 枚のベークライトの板

でしめつけた。溶液試料 lζ 圧力

をかけて流すために圧縮窒素ガ

スを用いた。

Fi g. 3 - 11 1[. 圧力計，窒素

ボンベの写真を示す。

また圧力を精度よく測定する

場合 l乙は水銀マノメーターを用

Iy:. tこ。

ム有比
器王子苧干?J4

Fig.3 ー 7 平行セル組立図

0 
0 

.tI 

(0 T~噌'1~tt ・ 5 <1 1 
ほ {・ - 3 . 3 el 'k 

le -1.7 ・』

( PVA105 ・20 ・ん， CR ・0.020 ・'1. ) 

• 
5 0 0 o  150 

1垂直勾晶l G (se ♂) 

45' 

o' 
200 

Fi g. 3 - 8 流動 2 色性，消光角 l乙

およぼすアスペクト比の影響
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Fig.3-9 拡大角 280の流効セノレ

巴主主J
3¥.動乞1以来/L.'J ) 

Fig.3-1り 拡大角 280 の流動セル組立凶
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F i g. 3 -11 圧力計および窒素ボンベ

3 -1 -3 流動セル送り装置

半由内の流動 2色性

を能率よく求めるため

に 2← 2節にもとづ

いて流動セノレ送り装置

を試作した o 流動セノレ

を送る ζ とにより，光

電担IJ升部を送るよりも，

わずかで均一な光学視

野内で実験を行うこと

ができるつ

Fig.3-12 流羽セノレ送り 装置
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一ー 一一 一一口宇崎一一邸調3

Fig.3-13 流動セル送り装置組立図

Fi g， 3 -12 1<:'送り装置の写真および Fig. 3 -13 iとその組立図を示すっ

Fig.3-13において‘ ①スライダック， ②スイッチ板， ③可変抵抗器 ④送

り信号電圧発生器， ⑤可変抵抗(位置決め用ト ⑥モータ ⑦ウォームギヤ

③水平方向送りネジ‘ ⑨セル取付台， ⑩垂直方向送りネジ， @水銀電池， ⑫徴

動載物台を示す。

微動載物台は神港精機株式会社製 (S-25形)であり， 2方向(上下左右)

lとマイクロメータ lとより 0"-'25肌の微動送りができる o

水平方向の微動送りは減速機を介してモーターの同転によって送られ、 同時

iζ ウォームギヤーにより可変抵抗器を回転させて 送り量lζ比例した電圧を端

子 X!ζ取出せるようになっている o Fi g. 3 -14はこの回路図である o (却の可

変抵抗器をウォームギヤーにベ jレト掛けにて回転させる o

モーターの回転数はスライ夕、ックにて， 入力電圧を変えて連続的に変化させ

一1'27-



るととができる。

Fig.3-15 はスライタP ック

g
s
一

成

一

)

直
し
い
lv

送

り量と送り信号電圧の関係を

ク電圧と送り速度および，

またモーターはスィツ示す。

チ ( Fi g. 3 - 13 の図②番)

lとより逆転させ微動送り戻し

ができる。
2 Ktl 

送り信号発生装置の回路図
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Fig.3-15 (a) スライダック電圧と送り速度，

( b) 送り量と送り信号電圧
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3-1-4 光電子増倍管および記録装置

1 [ 円江叩叩T丹rW1払引」仇 i吟持説即枕申崎崎嘗嘗伝。プ
l 』吊1;寸 ;

邑ι「叫J 一 h 1-牛 J= £とト¥文寸 1/ A ι削μ凡J| 
~ I i加，10m 問叫崎 | 品乏z加"， rβ3 沿 I ~芋1崎叫訟、占村/什(-了

l 直湯量帯、

1. 8ωv 
5. ~_7めず
‘ 3.ι~OV 
4.53OV 
5. OFF 

m似仇ベ
kんk"“‘;

ー」

一一一一一一一一一日特例l! 輔繍瑠

Fig.3-16 直流電源，

光電子増倍管，

暗電流補正器

L_J___l 一一一一一一一一一一一;

Fig.3-1Cb) に示した写真において，光電子増倍管(3)1ζ て光強度を電流 lζ

変え暗電流補正器(6) を通して電圧増幅した後 X - y レコーダーの Y 入力とし，

送り信号電圧を X 入力として，流動セルの透過光強度曲線を記録した。 Fi g. 

3 -16 IC 光電子増倍管，直流電源，暗電流補正器の回路図を示す。

光電子増倍管は浜松テレビ側製の 1 P 28 で，暗電流は 0.02μA であった。

電源部は MA211 (松下)で全波整流し 8 個のネオン管で電圧の安定化を

計った。

暗電流補正器は水銀電池を使用し，約 20m V の補正ができる。乙の出万は，

Fig.3-17 に示す直流増幅器(東亜電波工業株式会社製 D C. M 1 C R 0 V 0 L T 

METER MODEL PM ー17 A) に導かれる。直流増幅器のフルスケールの時

の出力電流は 7 K .Q の負荷にて 1 m A 流れるから， Fig.3-17 の結線におい
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て X-y レコーダーのフルスケー Jレと一致するようにした。 X-y レコーダー

は横河電気附製の PRO-21 形であり分圧器は PRAT'-:'21 形である。

(X) 

X'Y~]-9・L

分圧・婦

Fig.3-17 直流増幅器と X-y レコーダーの結線
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第 4 章試 料

本研究においては，第 1 編と関連して配向性物質として，水溶性であり，構

造式から考えて側鎖の水酸基 (OH) が主鎖の配向を妨げる乙とが少く，配向し

やすいと推察されるポリビニルアルコールを使用した。また 2 色性微分子とし

ては水溶性であり 2 色性の大きいコンゴーレッドを使用した。本章では乙れ

ら試料について述べる。

4 - 1 ポリピニノレアノレコーノレ (PVA)

実験 lζ 使用したポリピニルアルコールの平均重合度，ケン化度を Table4-1

lζ 示す。

Ta b 1 e 4 - 1 P V A の平均重合度およびケン化度

PVA 103 105 1 08 11 3 1 1 7 124 205 

音色庭(n) 300 540 800 1300 1725 2400 550 

けん化庭 98. 80
/，。 98.8 0

/0 98.8 0
/，。 98.8 010 98.8 01。98.8 01，。88.0 01。

PVA 

r217L l M ェ

Fig.4-1 PVA のケンイt

ポリビニ Jレアルコールは， Fig.4-11 乙示すようにポリ酢酔ビニルをケン化す

る乙とにより調製した。
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4-2 コンゴーレッド (CR)

2 色性微分子として可視領域で顕著な 2 色性を示す Congo Re d (キシダ化

学製特級)を使用した。 Fig.4-21 乙コンゴーレッドの分子式を示す。また， Fi g. 

(62) 

4 - 3 Iζ コンゴーレッド単結晶の 2 色性スペクトル を示す。 Fi g. 4- 3 より，

コンゴーレッドの 2 色

性の最大値を示す波長

は 520mμ である。ま

た 500mμ 以上の波長

においては吸収率先lI n

は零となるので吸収率

旬 3Nav=N 一 一時
Fig.4-2 コンゴーレッドの分子式楕円は直線になってい

る。乙のととは式 (2-

8 ) 向い て 4ye=1 15 

となるので f
D

は次式

のようになる。

4=;(3cos 。-1)
(4-1) 

品水

A

を

V

J

J 

I
J

， 
h
リ

'

り

よ

か

に
と

と

と

乙
の

る
と

め

が完全配向したと考え

られる状態において分

子軸と染料の光学主軸

のなす角 O を容易に求

o 

ω

ω 

ω
u
Z〈
泊
区
O
A引
@
〈

3 ω 4 ω 5 ∞ 6叩"')01

WAVElENGTH IN M ILI 門ICRON

Fig ，4-3 コンゴーレッド

単結晶の 2 色性スペクトル
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(62) 

める ζ とができるが，文献によればコンゴーレッドはセグメントと平行に配列

し， ゐ= 0.95 - 1 であるので O刊 としてよい σ

4-3 溶液の調製

調製した試料の混合比を Tab 1 e 4 -2 Iζ 示す。

Ta bI e 4-2 試料の混合比

と~ 13 ~ん 15 0
/'。 20 0/1 。 25 0f，。

0.010 0/1 。 105 108 

9. 01 5
0
/0 I 103 

0.020 0
/0; 108 105 108 来 103 105 

0.025 0
/1 。 103 

来 103 105 108 113 117 124 205 

試料の調製はコンゴーレッドを水 lζ 溶かして充分撹詳した後， ポリピニ Jレア

ルコールを加え，熱湯にて約 1 時間煮沸した。煮沸中は約 10 分毎に撹拝した。

試料を 25 'c 以下で放置しておくと，ゲル化が起るので約 30.C の恒温浴槽の中

に保存し，また 48 時間後まではゲ Jレ化は起らないので， 15-30 時間後に実験

を行なった。

4-4 溶液の粘性

加圧形細管粘度計を用いて調製した試料についての速度勾配 l乙対する粘度の

句
、

u
q
d 

噌

i



変化を，第 1 編 3-4-4 Fig. 3-171 乙示した方法で測定した結果をFi g.4 -4 

lζ 示す。とれ等の結果より粘度は速度勾配によって変化せず Newtonian とみ

なす ζ とができる。

Fig.4-51 乙水溶液 (PVA10520% ， CR 0.020 ，0.010 ，0.005%) につい

ての可視領域の透過率を示す。 Fig.4-6 に示す流動 2 色性スペクトルは Fig.

4 - 3 IC 示したコンゴーレッド単結晶の 2 色性スベクトルとよく一致している。

Fig.4-61ζ 示す流動 2 色性スペクトルが最大の 2 色性を示す波長は約525mμ

-550mμ である。乙のため本研究における光の波長は 546mμ を選んだ。

15 

5 

o 
o 

、‘--ーーー・ -.ー
PVA CRO.020 ・'1.

108 20 ・'1. ・105 20 ・'1. ・103 25 "10企

15 ・'1. ・ 17.5 ・'1. Q 20 ・'1. • 
13 ・'1. ロ 15 ・ん GT 17.5 ・'1. 企

13 ・'1. 0 

T=25 ・c

-... ー・ー『 -ー-・

“ーーーー・4‘ ‘圃回E国--
-ーー・ 『ーーーーーーーー-'"-ーーーーー-
、ー一一←・一一吋

@・ーー - - 一-a圃圃‘ーーーー:uーーーー『竺-金量里 P

・E ・E ・-園 E ・E ・吋〉ー。.園田・-6・同国園園園田 0・・・喝・・+箇園田-4-一ー

50 ← 100 
G(se ♂)ー

Fi g. 4 - 4 溶液の粘度

-134-

150 



溶液の光に対する透過率なよび 2 色性スペクトノレ5 4 一
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第 5 章実験結果がよび考察

と』では速度勾配 l乙対する流動 2 色性，消光角を求める第 2 章の方法につい

てその妥当性を実験的 l乙確めた。流動 2 色性による流体計測の基礎的研究とし

て，ポリビニルアルコール (PVA) の水溶液 i乙2 色性微粒子としてコンゴーレ

ッド (CR) を用いた試料について PVA 濃度 PVA 重合度 CR 濃度を変え

て，速度勾配 l乙対する流動 2 色性，消光角の関係、を求め，分子構造変化による

流動変形のちがいを考察し，流体計測に用いる試料について検討した。

5 - 1 流動 2 色性測定方法についての吟味

測定方法は第 2 章にのべたように E ベクトルの方向。p = 00 ， 45 0
， 90 0

の

3 種類についての透過光強度を測定し式 (2-22) ，(2-23) に従って T max '"

Tmin および ()o を求め，式 (2-4) ，(2-5) ， (2-6) から dε ，f
D

を求める。

同時に流量 Q を測定する乙とにより式 (2-12)1ζ 従って速度勾配 G を求めた。

実験中は常 lζ25'C にする乙とにより温度による影響を無視できるようにし

た。使用した流動セルは 3-1 ー2 IC.示した平行セル(アスペクト比= 5 )であ

る。アスペクト比が 3 以上では 2 次元流とみなせるととは 3-1-2 においての

べた。また 4-4 でのべた様 l乙粘度は速度勾配 lζ 対して変化はなく， Newton-

ian と考えられる。

Fig.5-11 乙平行セル(アスペクト比= 5 )場合についての透過光強度分布

写真を示す。強度分布は第 3 章の scanning 形流動 2 色性装置を用いて測定し

た。透過率曲線の 1 f7l Jを Fi g. 5ー2 に示す。乙 h で IN は natural 1 ight 自

然光を用いた時の強度， TN はその透過率を示す。

他方平行セル内の各点で偏光子をまわして求めた透過率を Fig.5-3 の曲線
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9p=O. 9p =4 rf Y A由 。p=9c)

Fig.5-1 平行セルの透過光強度分布

PVAI05 20%， CR 0.020%水溶縦 Q= 5.0cc/mi n 
0.7 

Q6 

Q5 

0.1， 

， ..... 、..e 
IiIーい、-
tトF

03r市

、 制

Q2 

。1

一主'3;7-ー

で示す o F i g. 5 -2の透過率から

求めた Tmax， Tmi nをその点で

示す。かなり精度よく一致し，第

2章の方法の妥当性が確認された。

実際に測定した自然う1[に対する

透過率の関係を Fig.5-4~乙示す o

自然光に対する透過率は式(2 -

24)で与えられる o 自然光に対

する透過率は主透過率 Tmax，も1i n 

の平均であり，速度勾配に対する

変化は小さいが入射光の強度が大

きくとれるので光量の絶対量変化
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Fig.5-4 自然光を用いた場合の速度勾配

に対する透過率白変化

は小さい。 ζ の乙とは伺升:子を用いなくても流れの可視化を可能にし，流動複

屈折法 lζ 比較し大きな長所といえる。

次 l乙，各速度勾配 G において景過率楕円の

V，V 大きさが変わるのは次のように説明できる。

112 

X 
U 2 

。) b) 

Fig.5-5 透過率曲線と

2 色性単体

Fi g. 5ー 6 2 色性単体
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2 色性の各単体が Fig.5-5 の透過率曲線の光軸と d の角をなし.f(r 1.) なる分

布をしていると考える。 2 色性の各単体の吸収率。max' ami n とすると Con-

go Red は Fig.4-3 より amin キ O であるので式 (2-1) ，(2-2) から

Tmax=1O -f;f( のa max cos 2αdα 
( 5 -1 ) 

Tmin = 10- f;f(ri)a m in sin
2
ada 

(5-2) 

=1{10-fff(d)drnax cosZMd+10-fff(d)σmin sin
2
Gt dαl 

N 2l~~ (5 こ3 ) 

したがって T inax ， T mi n. T N は分布関数 f( r1) が G Iζ よって変ると TN もか

わるのは当然である。

さらにエネルギ一保存則によって単体の数が変らないはずだという疑問が生

じるが Fig.5-6 のように 2 つの 2 色性単体が(a) のように直交状態にあると

き，光の振動ベクトルを考えると 1 を通った光は 2 を通らないが(b) で平行状態

にあり通ってくる。透過率は分布関数 f(d) にしたがって(ω と(b) との間を変化す

ると理解できる。

5 - 2 流動 2色性に対する CR 濃度. PVA 濃度， PVA 重合度

K よる影響と考察

流動 2 色性の基礎的研究として流動 2 色性 d εおよび消光角 Xn におよほす

CR 濃度， PVA 濃度， PVA 重合度による影響を調べた。

5-2-1 流動 2 色性に対する CR 濃度の影響

CR 濃度変化による， 速度勾配に対する流動 2 色性，消光角の変化を P V A
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1 0 3 ， 1 0 5 ， 1 0 8 20 %水溶液について測定した結果を Fig.5 ー 7 ，5-8 ，

5-91 乙示す。

CR 濃度が 0.025 %程度までは，配向度:f D はほとんど変化せず， したがって

CR はPVA の配向による影響を与えないから:f D はPVA の流動配向を表わす

と考えてよい。

速度勾配 iζ 対する流動 2 色性感度または配向性感度を式 (5-4) ，(5-5)

で定義して CR 濃度に対する流動 2 色性の感度の変化を F i g. 5 -10 Ir.示す。

dJ ε 
CG = ( : ~" J G= O (5-4) 

FDG = (手伝 O (5-5) 

Fig.5-10 から流動 2 色性感度は CR 濃度変化によって直線的に増加するか

らその測定における強度変化は Lambert-Beer Law から光学厚み変化に対し

て指数関数的 lζ 変化する o

15 
0.7 

PVA 103 20 "1. 
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。

45 

1日
。

"'"'-140 晶

Fig.5 ー7 PVA 

103 水溶液の，

C R 濃度変化に

よる速度勾配に

対する配向度，

流動 2 色性戸光

角の関係。
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5 - 2 ー 2 流動 2 色性に対する PVA 濃度による影響

PVA 濃度変化による，速度勾配 i乙対する流動 2 色性，消光角の変化を PVA

103 ，105 ，108 水溶液について測定した結果を Fi g. 5 -11 ，5 -12 ，5 -13 

1ζ 示す。 CR 濃度はいずれも 0.020 %である。乙れらの結果より式( 5 -4 )か

ら求めた流動 2 色性感度 CG を Fig.5-14 に示す。

乙れ等の Fi g. のいずれの場合についても濃度の大きい程，流動 2 色性は急

搬に立ち上り，消光角 X も急激に変化している。

Fig.5-14 においては PVA 濃 度約 13 %以下は重合度に関係、なく流動 2色

性感度 CG は非常に小さい。 13 %以上では急激に増加している。重合度の大き

!，:)程流動 2 色性感度は大きい。

第 1 編の 4-4-2 において流動複屈折感度を一義的にあらわすものとして応

力光係数を定義した。流動 2 色性は主として配向によって起り，配向のしやす

さは回転拡散係数に明係するので，式 (5-4 )を粘度 ηで除し，勇断応力 l乙対

する流動 2 色性感度 C T ，および配向性感度 Fてを感度として定義する。

C r = Cザ〕τ→o

い〔会〕戸 O

( 5- 5 ) 

(5 -6 ) 

乙れ等の感度は，流動 2 色性を流体計測に使用する場合その相似則において

同一粘度の試料を使用した場合の感度を表わす。

Fig.5-15 に式 (5-5) ，(5-6) に定義にもとづいて求めた PVA 濃度に

対する流動 2 色性感度および配向性感度を示す。 PVA105 は PVA 濃度の広

い範囲で流動 2 色性感度 C T ， 配向性感度は高く， 広いレイノルズ数にわたっ

て流体実験が可能である乙とを示す。
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PVA 水溶液Fig.5 -14 
PVA 水溶

液の PVA 濃度変化

Fig.5-15 
の PVA 濃度変化 l乙対

する流動 2 色性感度C G
に対する流動 2 色性

感度 C でおよび配向

性感度もての変化

の変化

PVA 濃度 iζ 対して PVA - CR 水溶液の配向分子論的な考察を次 lζ のべる。

乙れは第 1 編 4-5-3 の流動複屈折においても性に最大点があらわれている。

低濃度においては PVA 濃度の増加によって CR 分子の -NHzのべたように，

基と PVA 分子のー OH 基との結合が強くなり PVA の配向 i乙対して 2 色性を示

す分子自身は配向仕易くなる。高濃度になると PVA 自身はその entangle" -

位相幾可学的もつれに分子閣の分子間力のからみあい，ment すなわち分子内，

との効果が PVA ーCR の結合による効果より大きいたより配向しにく』なる。

め CR 分子も配向しにく h なり流動 2 色性感度は低下してくる。
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係なく流動 2 色性感度はほ -::0 になる。また重合度の高い PVA113 ，P VA117 ， 

PVA124 ，またケン化度の低い PVA205 (濃度 20 %， CR 0.020 % )にお

いて流動 2 色性は現われなかった ζ とから重合度 1，300 以上では配向しないと

推察される。乙のため重合度 100 と 1，300 の聞に流動 2 色性感度の最大となる

重合度が存在すると思われる。 PVA20 %溶液においては Fig.5-17 のよう

に重合度 500-540 において流動 2 色性感度 C T または配向性感度Fn ては最大

I乙なる。

重合庭 lζ 対して乙のような分子の配向性に最大点があらわれるのは，分子鎖

の長さによって配向性に関係する entanglement が異なるためである。

Fig.5-17 において，重合度 300 では 500 のものより配向性が小さいのは

分子錆が短いナこめ，マクロブラウン運動が分子問力のからみあいより大きい効

果をおよほし分子の配向性を妨げている。重合度 500-540 より高くなると分

子間力のからみ合いがマクロブラウン運動のからみあいよりも，配向性を坊げ

る要閃となり，重合度1. 300 ではほとんど配向を示きなくなる。乙の ζ とは第

3 靖 3-4-5 においてのべた粘度における1. 8 乗則， 3.4乗則において分子量に

対する臨界分子電が存在するとと』一致する。また乙のととは第 1 編4-4-3

の流動槙屈折の消光角X の結果とも一致する。 PVA205 については一 OC OCH 3 

基の短距離の hindrance potential のために配向せず流動 2 色性はあらわ

れない。

5-3 涼動 2 色性測定感度

流動 2 色性において光路長 L および配向度 fn が与えられた場合，流動 2 色

性を惑度よく測定するための CR 添加量が存在する乙とについてのべる。

CR 濃度を大きくすると d εは大きくなるが，透過光強度は減少する。そ乙
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で測定するのは強度変化であるから測定感度 SM(C) は次式で与えられる。

I - 1 !  _ - r: A m i n - C A ma x 
S M(C)=A max I o&mI 旦 1 0 ~ .....ー“一 10

SM が最大になるためには

d SM = 0 
dC 

とれから S M が最大になるための濃度 Co は

1 
Co 

Amax - Ami n 

Amax 
Iog ーァーヶー

A 口11n

(5 -6 ) 

( 5 -7 ) 

(5-8) 

また流動 2 色性を測定する際の contrast Scont(C) は次式で与えられる。

Sc on t fc)=I max - 1 mi 竺
1 max + 1 min 

1 o-c A mio_ 10 -CA max 

10 - c Ami n + 1 0 - c Amax 

式 (5-6) ，(5-9) を Fig.5-181 乙示す。

式 (2-6) から

D - 1  

D + 2 J D  

D = 1 + 2fD 
=-----~ 

1 -fD 

乙れを式 (5-8)1ζ 代入すると

1 
C~ ー一一一一一

Amax - Ami n 

lOR1+2 王D
b 1 - 2 fD 
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①ー10 ・CAm in

②→10 ・c畑山

③→10 ・CAm in 叶O叫瑚

A剛山 Iw. in 

.CR ;j度 C 仇

Fig.5-18 測定感度 SfI~と測定 contrast Sc の

CR 濃度 l乙対する変化

たとえば Fig.5-8 において :f~=0.3 ， d ε= 0.8 (CR 濃度 C = 0.020 %) 
D 

をとると，

d ε 
Amax - Ar_li n モー 40

となり，式 (5-10)1ζ 代入すると C o = 0.009 %となる。しかし contrast

を考えると CR 濃度としてとれより少し高い方が望ましく 0.010 %- 0.020 % 

程度がよいと考えられる。

5-4 2次元流速分布の測定

流動 2 色性の流体計測への応用例として拡大角 28
0
の流動セル (Fig.3-13)

内の拡大流の流速分布を測定した。 Fig. 5-19 I乙乙のセ Jレの透過光分布写真
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を示す。測定方法は， まず，セルの測定位置に 7おいて透過光強度分布曲線 T(}p

Tβ ， TfJ を描く o F i ~. 5 _. 20 ~乙 ζ の 1 例を示す。 ι れを
，~ 0 u v p ~ 4 50 V P =: 9 00 

用いて式 (2 -4 ) ， ( 2 -22 ) ， ( 2 -23 )から dεおよび仇を求める D 先ず平行

部において測定した治，量から式(2-12)薪用いて速皮勾自己 G C. L1 e， 80=χ の

関係を求めた Fig.5-21に不す o Fig.5-21を用いて最大速度勾配 Gmaxお

よびその方向 χ-8(1を求める O 以下 2-1-2節でのべた方、法に従って流速分布

を算出する。 Fig. 5← 22 Iζ各測定位置における Gmaxおよびその方向を示す。

Fig.5-23 は流速分布を示す o 以上のようにして求められた流速分布より流

量を算出し，測定した流量と比較した結果を Tab 1 e 5 --1 lr示す o 約 10%以

下の誤差を生じ比較的精度よく測定できる。

自然光 。p== 900 。
p=45λP 。p= 0。

Fig.5-19 拡大角 280 の流動セルの透過光分布写真

PVAI0520% CRO.020%水溶液 Q=0.042cc/sec 
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Tab 1 e 5 - 1 実際の流量と測定値から求めた流量の比較

流量実測値

O.042 C今/sec

C 位置

O.039 Cろ/sec

D 位置

O.042 C与/se c 

E 位置

O.040 Cc /sec 
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第 6 章総 括

本研究においては流動 2 色性により流体計測を行うための基隈的研究として

その新しい測定法について検討し，その結果をもとにし， f I ow C e 11 s c a n n-

i ng t yp eの流動 2 色性装置を試作 lノ，円偏光， 自然光，平面偏光を用いてモ

デル材料の分子構造(主として重合度)と流動変形の関係を調べた。すなわち

モデル材料として PVA103 ，105 ，108 水溶液にコンゴーレッドを 0.010 % 

- 0.025 %加えたものを用い，平面伺光により速度勾配に対する流動 2 色性，

消光角， 自然光により速度勾配 l乙対する吸収率の関係さを調べた。最後に 2 次元

流速分布の解析例を示した。

以上の結果を要約すると次のようになる。

(I) 本研究において試作した flow cell scanning type においては従来の

装置と比較して，平面内の流動 2 色性の分布が測定できると同時 lζ ， より能

率上く測定でき，政収率楕円の主軸の大きさと方向を求める ζ とができる。

(2) 流動 2 色性においては測定強度は光学厚み変化に対して指数関数的 lζ 変化

するので，特に狭い管中の流体計測に適している。自然光を用/.~ても速度勾

配 l乙対する吸収率が変化し，偏光子を使わずに流れの可視化ができる。

(3) CR 濃度 lζ対する流動 2色性獄中~éJO→ o ，〔4P-〕ド0 は比例的に増

加する。配向性感度〔持い， (特 )y -t O は CR 濃度 0 - 0.025 %に

おいてはほとんど変化しない。

ω PVA 濃度吋する流動 2 色性感度〔告4ヂ昇〕ド刊0ド，配向性感度〔凶古4争P町-)y -t

は重合度 lにζより多少異なるが，一投 lに乙 15 %以下では低く， 15 %を過ぎると

極端に惑度がます。さらに程度が高い所では下ってくる。 15 %以下で低くな

るのは PVA と CR の弱い van der Waals 結合が弱くなるためと考えられ
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る。濃尾が高い所で下ってくるのは，濃度の増加による分子聞に働らくから

みあいに起因すると推察できる。

(5) P V A 重合取対する流動 2 色性感度〔ザ〕ω ，(ザ).r~o '配向性感

度「特JG~O ' ( 特〕 τ→o に同 合度 100-1300 の間明が最大とな

る極情がある乙とが解った。とれは分子鎖の長さによる分子聞のからみあい

のちがいによって説明できる。

(6) n! 1] 宅喝度は強度変化で表わされ，光路長および配向性が与えられた場合，

それが最大となる最適樺庭が存在し，コントラストを考えるとそれより少し

高い湾度を用(， )るとよい乙とが解った。

(7' 流動 2 色性法により 2 次元流れの速度分布の解析が十分精度よく行える。

(8) 流体計担I1 そ行う場合，そのレイノルズ数向d/ を広い範囲で変えるために
r， 

lま PVA 濃度変化により ηそ広く変えられる重合度 500 程電がよいととが

(4 )， (5) より解った。また(6) Iζ 示したように測定感度，コントラストを考える時，

適当な CR 濃尾を用いる必要がある。

(9) (3) よ灼 CR 濃度 0.025 %までは CR 添加による配向性には影響しないので，

物連の規制手段として使用できる。流動複屈折と比較して，流動 2 色性では

PVA の 2 色性はなく， CR のみの 2 色性を測定できる。乙の乙とは分子のあ

る基 lと関する挙動をとらえることができるととを示す。

ω 以後，今後の研究として次の乙とが期待される。

(a) scanni ng 法についてその測定を早くするために fiber optics 或は

高速光掃引をおとなう乙とが考えられる。

(b) 測定感度をさらにあげるためには，さらに流動 2 色性感度の大きな材料

キ開発する乙と，主鎖と可視 2 色性物質の結合については vanderWaals

結合等弱い結合だけでなく， さらに強い結合法を開発するととが望まれる。
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(c) 本研究の流動 2 色性測定法の測定波長領域を紫外領域，赤外領域に広げ

るととにより分子そのもの』各基の流動 l乙対する挙動をとらえるととがで

きる。

←こな:5" 5-':"



第 3 編 再回折シュリーレン法による流体計担11

第 1章 結 仁士1

本研究は再回折光学系において Fraunhofer diffraction p 1 a ne 上を

filtering する乙と?とより， 動的または静的な流体の流れの可視化さたは定

量的な測定を行う方法 lζ 関するものであろ。

物宥の屈折率の変化， 厚みの変化， また表面形状は， 乙れそ透過または乙れ

から反射する光波 lと位相差を生じせしめろ。 乙の効果を利用して物質の光学的

イ立用構造耳号制定する方法に干渉位相差法とシュリーレン法があげられる。前者

(63) 
は 1948 年 lζTolansky による持微小位相差の測定を目的としたくり返し

干渉法によって著しく精度が向上された。 しかし， 乙の方法の欠点として， 位

相差の変化が大きく縞の極端に密集した部分の測定は困難であり縞の分布の観

実 f!. けでは凹部と凸部の識別はできないし， 縞次数の判定は難しい。 また最近

レーザーの発震にともなって Holography によって光学的位相を測定する方

法があるが， 一度 Hologram を写真にとって再生する必要があり， 写真フィ

ルムの粒子， 収縮等が問題になる。

他方， シュリーレン法は Foucault が反射鏡の検査をした考え方を用いて，

1864. 年 Toep 1 e r によって，流体の密度変化および電気火花の圧浦波を見るの

(64) . (64) ~ (65) ，(66) 
に用いられたのが始めである。その後 Mach '--'， Cranz 等による流

体， 音響学への応用，
(67) 

Tiselius' 
L (68) 
ongsworth' 

による遠心分離機， 拡散，
(70) 

電気泳動等の化学への応用

JSC 千加li ci 色 、 . 等

. (71) 
Nadai' '. Kur-

(72) 
ada 等による金属面の観察など種々の分野 l乙用いられている。 また方法的

l乙も
(77) . (68) . (69) 

Schardin ， Longsworth- Kegel 等による干渉屈折法， Sc ー
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(64) ~'" (74L . _ ~.~.~ ~... .. ，，，. _ . (75) 
hm idt' ，Phi lpot 等による直接投影法などが挙げられ Towned

(76) 
Ta y 1 or 等の装置の改良も注目すべきである。最近では Holder ，North

等の超音速飛行物体の研究があるつ ζ のように，今迄のシュリーレ γ法はその

簡便さから種々の方面I乙利用されてきたが，主として如何なるパターンが得られ

るかという定性的な測定が目的であった。シュリーレン法による定量の試みは少

(77) _' ~ ~" _.. " (67) 
なく Schardin の格子形遮光授による方法 ，Tiselius の電気泳動法

(70) 
Schmidt の干渉縞による方法 などがあるが，十分その定量的方法，精度，

測定限界について吟味きれていない。

一方，電気通信理論の光学への導入は，像形成理論 lと野著な進転をもたらし，

(78) _. ~ (79) 
応用面でも収差補償フィルターによる結俊性能 の改良や ， 再回折法によ

(80) 
る光学像の修正 などをあげるととができる。

著者は最近の結像理論(81) を適用して，再回折光学系における Fraunhofer

diffraction plane 上に各種空間周波数フィ Jレタを試み，それ等の特性を

まとめ，その結像関係を利用して物体の光学的位相構造の定量を試みた。そし

(82) 
て在来のシュリーレン法を一般化し干渉位相差法の欠点を補うととができた

-(87) 
。 その結果広い変域にわたる位相分布の測定，応力集中域の歪分布，光

弾性法を併用した 2 次元応力解析等，在来の光学的位相測定法 lζ 比べて非常に

(82)-(87) 
広い分野における応用が可能である乙とがわかった ，本論文では流体

計測という立場から応用については純流体素子での付着噴流の可視化および定

量的解析，高分子溶液の流れの測定を行なう。

第 1 章には再回折光学系における像形成理論をのぺ試料の位相分布，回折像，

像強度について定量関係、を明かにし，各種の空間周波数フィルタの代表例につ

いて述べその特色をまとめる。そして乙の測定法による精度，測定限界等につ

いて考察を加える。
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第 3 章では以上の方法による流体計測への応用として，空気式純流体素子の

付着腰流の可視化および定量的解析を行い設計が非常に簡単に行える ζ とを示

す。

第 4 章では液体は 非圧縮性流体として取り扱われているが高分子水溶液は

速度勾配により流動槙周折を示し，光学的密度変化が生じる。再回折光学系に

おいて乙の試料の前に偏光子を一枚芯く乙とにより任意の電気ベクト lレ方向の

開折率そ求める乙とができ， 乙れから流れの解析が可能である ζ とを示す o

第 5 章では.カラー法についてレンズの色分散を利用し，鋭敏色により鋭敏

に徴今な位相差を検知する方法についてのぺる。
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第 2 章再回折法の測定理論

一般に光学系で物体の像を作るとき，適当な方法で物体を照明する乙とが必

要である。乙れは顕微鏡や投影などにおいても例を見るととができる。すなわ

ち.光源とコリメーターレンズによって照明光東をつくり，物体をとの光束中

においてその透過光を集光レンズに受けて結像が行われる。乙のような照明系

を含めた一般の結像光学系について結像関係を考える。

無収差の顕微鏡対物レンズについて Abbe の基本的研究以来，最近では Ho 一

(88) _ (89) 
pkins ゃ Barham- Goodbody 浮田等が照明方法と解倖限界につい

てコヒレンシイを考慮した計算を述べている。また情報理論の光学への導入が

(90) 
行われて D u ff i e ux ， H op k i n s 等によって， レスポンス関数あるいは tr 一

ansmission factor の概念が結像性能を表示するのに合理的である乙とが

指摘された。 ζ れ等の結果は， との研究 iζ 用いた再開折光学系の結像理論l乙そ

のま h 適用するととができる o ζ の論文では Hopkins の方法に従って計算を

す弘める ζ とにする。

試料の位相分布が一般の任意の関数形で与えられる場合，結像関係式による

実際の積分演算は困難である。それ故，むしろ位相分布を他の簡単な関数で近

似して演算を行なう方が，定性的あるいは定量的な結像関係を把握しやすい。

そのため位相分布関数を小区間毎 Taylor 寝聞による近似式で表わして浩俊関

係を取り扱うととにする。 2 - 1 においては再回折光学系の結俊関係について

のべ，また再回折法の測定原理についてのべる。 2 - 2 において位相勾配を測

定するための各種フィルタの理論についてのべ， 2 - 3 において各種の測定精

度，限界についてのべる。
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2 - 1 再回折法の測定原理

Fig.2-11 乙結像光学系，および座標系を示す。レンズの開口は円形で，光

軸付近の結像についてのみ考えるととにする。

U.U 

v.v ;f W.w 

U
M

止
v'

Jdfj 

C， T C2 F L 
Sc 

Fig.2-1 再回折光学およびその座標系

物体と像の関係、を簡単にするため式( 2-1 )の変換座標を用いるととにする。

u=(ksina)U ， v=Cksinα)V 

U'=(ksin a' )U ¥u'=(h s i nd)V' 

(2 -1 ) 

x = X/D ， y= Y/D 

x'= X/D' ， y'z=Y/D 

た Y し k = 2π/ 入で入は光宮、の波長を示す。大文字は実座標を示し，幾可学

的実長を与えるものである。 D は投影レンズの半径 D' は光源、の有効半径であ

る。 αは投影レンズと集光レンズの結合系の開口角， α'は像側で考えた投影レ
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ンズの開口角である。 (U ，v) は試料面の座標系， (X ， y) はコリメーターレ

ンズと集光レンズに光源の共腕面すなわち，物体の Fraunhofer 回折面の座

標系を示す。 ωは試料の厚み方向の座標を示す。結像率をm とすると，

u v 
u v m ( 2 -2) 

で与えられるが，式( 2 - 1 )の変換座標を用いると，物体と像とは倍率 1 で

対応する。

また投影レンズの入射瞳の周縁は x2+ y2= 1 で与えられる。光源上の X'z+ y'2 

1 の円の外側よりの光線は， コ l' メーターレンズ，集光レンズで屈折された

後，授影レンズ l乙入らないので像形成には関与しない。

Fi g， 1-1 のう干;学系の投影レンズは俊面の位喧および倍率を規制するために

おかれたものである。したがって投影レンズを欠く光学系でも同じ結像関係が

成立する。また収束レンズ C 1 ，C 2 の 1 つを欠いても物体を収東レンズの瞳面iζ

おくと同じ結像関係が得られる。

以下lζ1 次元の結像理論について述べる。物体にはコヒーレントな照明を行

う。平面光波は位相分布.*L( ωをも 1 た物体を通過すると kL(U) なる位相のずれ

を生じる。 ζ の transmission function は F(ω= exp { i k L(ω} であら

わされる。回折理論により Fraunhofer 回折面上の複素振幅 o (x) はレンズ瞳面

上の複素振幅 F(U) の Fourier 変換で表わされるので，

O(X) = fF(U)exp (-iXU)du (2-3) 

となる。乙』で回折面上に振幅透過率が m( がで表わされる空間周波数フィ Jレタ

* こL で用いた物体の位相分布L(u) は光波の位相に関する光学的厚み分布の意味で，光波

の援幅に関するものと区別するために用いた。
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をおくと，投影レンズの射出瞳の光波の複素振幅 O' (X)は

。'(X)=m(X) ・O (X) ( 2-4 ) 

となり screen 上の複素振幅は式 (2-3) と同様にして

A(U') =J d (X) exp ( i xu') dX (2-5) 

screen 上の強度分布 1(U') は

1 (U') = A(U') ・A* (U') 

= Jf C( X 1 ，X 2) 0 (xd O*(X 2) exp ( iXl U') 

. exp ( - i X2U) dXl dX2 

(2-6) 

となる。キ印は共事言槙素数を示す。 C(X 1 ，X2) は光源、とレンズを含む伝達系

の周波数特性を示し Hopkins の transmission factor と名づけたもの

に相当する。 C ( Xl ， X2 )は乙の場合，光源として点先源を考え，かつ投影レ

ンズは無収差と考えているので C ( Xl ， X2) = 1 として議論をす』、める。

generater 
object 

Q(x) 

discri mi nater speaker 

filter screen 
Fi g. 2ー 2 通信工学と対応させた block dia~ram 
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本研究の測定原理は Fi g. 2 - 2 ，ζ示す様 l乙物体から発振された空間周波数

h L'(M) をもった si g na 1 F( U)を Fraunhofer diffraction plane 上に適

当な空間周波数をもった f i 1 t er を通して同調させ screen 上に空間周波数

k L (U) を取り出そうとするものである。

数学的成扱いの便宜のため試料の位相分布 L( U)を UI 乙関して若干の小区聞に

分割する今そして j 番目の区間 .1 UjCUj - .1 Uj/2 ， Uj +.1 Uj/ ヰ)で L t叫を

Taylor 展開する。すなわち，

L( U) = L (U j) + L (U j)(U - U j) + R 、

L"(E) ー J C 2 -7 ) 
た立し R= 7 7 ( 1 4 イ tj)2 ( U j 手さぎ U)

で表わす。式( 2 ー 7 )の第 2 項までとって Fig. 2-3 Iζ 示すように L刷を直

線で近似する。との区間 .1 Uj を通過した平面光波の回折俣の棲素振軒 O (X) は式

( 2 - 3 )により次のようになるの

。

L(.) ， 

Uj 

4uA 4u ， 
"2 Ti 

Fig.2-3 j 番目の区間

• 

dttj{Uj-dMj/2 ，Uj+dtfj/2) 

における位相分布 L 似)の

直線近似
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- l  duj 

oω=jFfd;j 叫 (ik{ L(Uj)+L'(U 仰 -Uj) }J exp(-z'XU) du 
， 

Uj-2' 

， J Il i 

~ I exp ~(HL(Uj) 一切 L'(Uj)} + ( kL'c uj) - x} 21 勺十7
ifkL'(Uj)-X} 1." Jり-， --2-

， 、 si 山 -kL' (uj) }・弓 L

=2exp i{ kL(U i)-XU;} ..， 
‘ ] '  -， " J  ， X - k L' (Uj 

( 2-8 ) 

乙の式よりわかるように，回折像 O( がの振帽分布は X=kL'(Uj) を中心位置と

して Fig ，2-4 のように生じる。すなわち回折像の中心位胃は位相勾配 lζ 比例し

x =h Lg(Uj) ( 2-9 ) 

で与えられる。

乙れを式( 2-1 )により実座標 lζ 直すと

L'(U)=J 仁{L(ksin α・U) 1 
dU'-"" '" 

= k s inα ・L'(h s i nα ・U )

= k s inα ・L'(u) (2-10 ) 

となり，また x= X/D ， s inα 宇 D/f であるから式 (2-9 )は，

X = f' L (U) ( 2 -11 ) 

となる。 Tこ Y しf は集光レンズの焦点距理である。

次に式 ( 2 - 7 )における剰余項 R の影響を考察する。区間 JUj が十分小さ

いときは，剰余項 R 内で，
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L7(E )宇 L" (Uj) cons t (キ o ) ( 2ー 12 ) 

とみなす ζ とができる。乙れは区間 JUj 内で放物線による近似を行なった ζ と

iζT よる。 乙のとき式 ( 2 - 3 )を用いて回折像の樟素振帽を計算すると次のよ

うになる。

f u j + d u j A . ， Lf(u ・-) ，. _ ，2 
0 ω =  J J J ~ exp i k (L(Uj) +L(Uj)(U-Uj) 十二言ヂニ (U-Uj γ〕

- Uj-JUj 々 乙 !

. exp (-ixu) dU 

ζ h で

五並立 a
2j 

h{L'(Uj) ー L' ( U j) Uj} - X = b ， 

i _ ，._， _'，..，._ .L(U;)..21 
k { L( 吟)ー L( 吟) Uj+ ヲ --J' u/} c 

とおくと

o (x)= f exp i (aU
2
十 bU+C)dU

b ，2 _ b2 

= f 叫 z'{a(u+ 一 )2+τ + C)}dU 
2a せU

e山 C C乏)} f exp i { a ( U会)2} d u 

2 b  z 
=叫 {i(c 一一)}(fcosaCz什一)~du+i f sinaCu+ 一 ) ~ d u J 

2a 

=石 exp{i(ct)} 〔{C04-iSidi

{ c (浮 (Uj +千+会)) -C  (浮(Uj 一千+会)) } 
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+{sinzZ+icod{S( 序(叫 iJd

-s (湾問 j- 与す)) } ) 

寸志・叫-i{ ポず2+ 仲間)x-k L (り})

({ c (ム示け川?hLH(Uj)dW2)

-c( 似しπ け L (的 )+k 川 ) • J Uj/2 ) 

+z'{s c/i2長け川)川町) • J Uj/2) 

-s (正コ 7子二x 一hれL，(zu 叩t
/kL ビ"(Uj) π J

乙 h で Sω c ωは Fresnel 積分で

X 7 r ?  

skh josin( すれ d t 

X 7 r ?  

cix)=Iocos(-2ndt 

( 2 -13 ) 

( 2-14 ) 

で示される。 弐 ( 2ー 13 )の関数で示される回折像の振幅分布を図示すると

Fig.2-5 のようになる。図からわかるように回折像 X=h L'(Z4j) を中IC;にも

つζ とがわかる。したがって LqE)zL"(Uj) とみなせるような区間 JUj を通

泊するや波の回折像の中心は位相勾配に比例すると考えられる。すなわち式

( 2-11 )の関係は，式( 2 - 7 )の剰余項を考慮して Taylor 展開の第 3 項

までとっても成立するとみなす乙とができる。
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Fi g. 2 - 5 式 (2-13 )に

示される回折像の振幅
10 (.~)J 

分布

kL' (，，) 怠一 一 一

2 - 2 各種の空間周波数フィノレタの測定原理

以下 1[. F r a u n h 0 f e r d i f f r a c t i 0 n p 1 a n e 上 l乙各種の空間周波数フィル

タを用いて位相勾配 h L'(M) を検出する方法についてのべる。

2-2-1 sharp cut off amplitude filter 

試料の位相分布 L 闘を奇関数と偶関数の和にわけで，

L(U)= Lo(U) +Le(U) ( 2 -15 ) 

と書きかえる。乙 h で添字 0 ， e は夫々奇関数および偶関数を示す。

この物体を通過した平面光波の位相は
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F(U) = exp i k {Lo(U) + Le(U)} (2-16 ) 

となる。乙の回折像の複素振幅は式( 2 - 3 )より

o (X) = f exp i k { Lo (U) + Le (U) } exp ( - i x U ) d U 

= J二({ coskLe(u).coskLo(u) - sin kLe(U). sinkL (l (U)} 

+ i {sinkLe(U) ・cos kLo(U) ;，..... coskLe(U) ・sinkLo(U)})

.exp(-ixu)dU 

= J二{ cos kLe( 

= i J二{ sinkLe(U)+coskL e (が }sinkLo(U).sinX 山 4

( 2 -17 ) 

となる。

式 (2-17) において，第 1 項は XI ζ関して偶関数となるので

o (x) = Oe(X) + i 0 0 (x) (2-18) 

と書く乙とができる。いま回折面上で光軸に関して片側を sharp cut off 

amplitude filter で遮幣する。

すなわち

m(x) = 1 x>O 

(2-19 ) 

o x 亘 O

なろ透過率のフィ Jレタをおくと像面の振幅分布 A(zl) は式 (2-5) から
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，00 

A(u)E l。O (X)exp z x U d x 

zJ7 〔{Oe(X)cosxzJ ー 0 0 川 S i nxu'} 

+ i{ oo(X) COSXU' +Oe(X)sinxu'})dX ( 2-20 ) 

となる。式( 2 ー 20 )で第 1 項の積分はろを{ O( 引の Fourier 積分}で，第 2

項はー弘{ O(X) の球積積分}に等しい。よって

A(u')= 弘{ r(u') - i rQCu')} (2-21) 

と書くことができる。た Y し

~ω=J 二百;du
( 2ー 22 ) 

(u) 
r(u') = J~oo~お， du

なる関係がある。乙』で rQ(u') は F(u') の球積関数で，互に Hi 1 be r t 変換の

関係、である今

F(u')=50(u')+i X (U ，) 

C 2- 23 ) 

Ib(u')=GPQ(u')+i XQ(u') 

とおくと式( 2 - 21 )は

ACu') = l/I {ψC U') + i X (U')} + i/I {九 (U' ) + i X Q C u') } 

=弘{ (ψ (u')-XQ(tt'))+i(X (u')+ 伊QU'))} ( 2- 24 ) 

となる o 式 ( 2 - 24 )により，傍の強度 I(U ，)を求めると，
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I(uV=l A(u')*A(u')| 

= 1/4 ({ψ (u') - X
Q 
(u') } 2 + { X ( u' ) +ψQ(U')}2J 

-nk L(U ) . 12 

= 1/4 ({ cos kL(U) ー L∞ zi-14 d U } 

+{ sinkL 山 +J 二C os kL(U) 

u - U  
d tt}2 〕

，OC S inkL(u) 
= 1/4 r 1-2{ coskL(U') r-- -'_'"，~~'_/ du 、 ， 一∞ u -u 

，- ，∞ C os k L (u ) 、
-sinkL(μ') I ---，'. ---， d u I 

'ー∞ u-u

inkL(u).1 2 ∞ c osk L< u) 
+{!'一「一一一 dUr + {L-_ "~.~， ".~'>+J d u rJ( 2- 25 ) 

u-u ∞ u-u 

となる。 いま L (u) が入/7C IC 比べて小さいとき

coskL(U) 宇 1

sinkL(u) 宇 k L(u) 

と近似できるので式( 2- 25 )は

L(μ 〕
I( u') = 1/4 ( 1 - 2 k J二7τzdu 〕

となる。 L (u) I乙関して解くと定数係数は別として

( oc 1 (u') 
L (u) = I 一一一一-' -， du 

∞ u 一 μ

( 2- 26 ) 

( 2- 27 ) 

( 2- 28 ) 

で与えられる内すなわち物体の位相差が升:の波長にくらべて小さいときは式(

2-28 ) を用いて強度分布を Hilbert 変換して試料の位相分布を近似的に求

めるととカまできる o 乙の近似による誤差は位相差が小さければ小さい程少ない
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l乙示す。

という ζ とがいえる。なお ζ のフィルタの特性をまとめた結果を Tabl e 2-1 

2 - 2 - 2  Sharp cut off amplitude filter scanning 法

Fraunhofer 回折面上に

m(x) = 1 (x 己h L (Uj))-K ・2π /11 1， 今; ) K>O 

m(x) = u (X<kL(Uj)-K ・2π ン/J U; ) K>u 

、‘，，n吋
U

9
u 

q
h 

，，E
、

、E
1
b〉
'
』

E
J

布 は 式 ( 2 - 5 )を用いて計算すると次のようになろ。

なるフィルタをおいたとき式( 2 - 8 )の回折像による結像面上の像の強度分

10 1' '1 

Fig.2-5 Fraunhofer 回折面上で回折像に対する

フィルタの位置
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exp (- i U x) d x 

A(U')=r~_" ， T U 'J."./ ，2expi{kLCu)-xu;} 
1 17L(uj)-K(2π /JUj ・ ) ミ f ~ W J J 

s i nfz-h L (uj)}-dui/ 空

.x - k L' (U
j
) 

、E

，.，、‘
，

J

，j u 
，，‘、TU h -

J 

U + u ，J 
切、‘ノ

.，J 
U 

I
U 'R 

f
t
‘ 

.
4
t
e nr x 

pu 

.00 

=2expikL(U)IT_' ， TT ，'J7r/ ，expi(u-u)x 
11 hL(Uj)-K(2π/dU1.) 

{x-kL(U ・)}. i1 U;/2 
， 1 Y "  dx 

x - kL'(u) 

-(({Si(d-wT-K え)+2}

・ Fμ 川

一{ Si ( U - uj - 二子 -kj ヰ)づ}J
，1 U; 2 π ，1 U; 2 π 、、

- i r Ci ( u -U; ーム----'-.K 一一) - Ci (U - U; 一二J ・K一一 ) J J 
，--.'~. ~.， 2 -JUj' 0 0， 2 i1 Uj >，1 

(2-30) 

故 l乙強度分布 J( U ) は

Ju; __ 2π 
ICμ')=fsi(u'-u+J.K-) ー St(u-u--2 ・K一一) J 

L ・ j 2 JUj' o'J 2 JUj'" 

，1u; 2π ，1 U; 2 π 、2
+ r Ci( U - u:+ 二一1. K 一一) - Si( U - U ・_ _ _ J ・Kτ ー ) J 

... . '  0 0  o'J 2 i1 Uj ， ， -J 2 .1 U j' " 

( 2 - 31 ) 

余弦積分関数で次式で示乙 h で S i(14F) ，Ci (U) は夫々正弦積分関数，となる。

される。

Si(14F)=j: 午互
(2-32) 

d U  

dU Ci (か -J ∞弓竺

式 (2-30) で与えられる関数をグラフに示すと Fig.2-6 のようになる。図
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から判断して像は区間 (ul-d U ・/Z ，U ・+L1 U;/2) 内 lζ 活保する乙とがわかる。} --f - ， --} ， 
すなわち試科面上の区間 L1 U: 1[， 対応した傑面の灰間 L1 U: 内に結像していると} "_r_ - ，-~___ -._.~ __， 

とがわかる。 Fraun

よ

な

の

る

の

ト

お

す

上

れ

・

1

ン

て

き

以

さ

ー

ん

↑

コ

る

し

と

線

過

で

の

あ

そ

の

暗

通

上

像

で

1

1

が

面

の

合

る

¥

正

一

第

像

像

内

場

な

K

ち

折

き

聞

の

く

そ

わ

固

と

区

源

光占山々A
F果結のζ よて'え考とるれ'りめ刃

品ア」瞭明令。・「ス-フ

1.... 
~.:， 

It ・a

.. 
z，otI 

，..， 

4・

Fig.2-6 式 C 2-29 )における K

の種々の値 lと対応するフィルタ位

置のとき得られる像の強度分布

hofer 回折面上 lζ

式 ( 2 - 29 )のフィ

Jレタをおくとき K

がJj 、さいF呈すなわち

フィ Jレタによって回

. 
‘4 

折像が遮られる割合

が大きくな 6
'
.てつれ

て像の鮮鋭度は失わ

れ，俣の強庵分布は

ひろがり，送 lζ コン

トラストを認めがた

光源として線光源を用い sharp cut off amplitude filter の端を

線光源 l乙平行におく場合 lζ は操光源上の各点から出た光による 1 次元結傍が積

み重ねられるので，実際 l乙得られた 2 次元像の線光摂 lζ 直角方向の各断面につ
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円

d
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いで理論的考案を適用することができる。

コンヂソサーレンズの入射瞳におかれた位相分布 L (u) の試科の回折像 d 1jj 

告の各区間によって生じた回折像の和とみなすととができる。回折像のそれぞ

p れの成分は，夫々の区間 Ll U ・内の位相勾配 L'(M)l 乙比例した位置に存在するとと
1 

考えられる。したがって Fraunhofer 回折面上に式 (2-29) Iζ 示すフィル

タをおくとき，フィルタの端の位置 XI 乙対応する L'(U )より大なる位相勾配を

有する部分のみ結保じ俊商 lζ コントラストを生じる。乙の ζ とは試料面上で線

光?W Iζ 直角方向のどの断面についていえるので，像の論郭は等位相勾配曲線を

あらわすと考えられる。そして慢の輪郭線上の位相勾配の値 L (u) はフィルタ

端の位置 X を読みとり式 (2-11) に代入して計算する乙とができる。なお ζ

のフィ Jレターの特性をまとめて後に Tab le 2 - 1 11:.示す。

2-2-3 grid sharp cut off amplitude filter 

Fraunhofer 回折面上に明暗の格平状のフィルタをおき spec trum を遮

夜すろととにより空間周波数 x =h LS(U)lζ 対応する格子の輪郭を像面上に得

る方法である。計算上かんたんのためフィルタとして格子間隔 2K の 1 コの搭

子を考えるとその振幅透過率は，

m(x) = 1 k L (U
j
) - K 豆 x g h L'(Uj)+K 

(2-33) 

= 0 x 三Z h L (zjj)-k hL'(Uj)+K 豆 x

と表わされる o 乙れを用いた時像面上の複素振幅は

_ 00 

A( u) = I m (x) uCx) exp ( i x u ) d X 
-c ロ
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=IhL;り+~ exp i { k L (叫 )-xu. ・+xu'}
) k L' (U j) - K ..，.. J ] 

si n {x-k L' (Uj)} jUj/2 

x-k L' (Uj) 
dX 

=2expik{L( 句)-L'(Uj)Uj+L'(14j) 巧}

( 2 ー 34 ) 
A 1L. AU: 、

• ( Si (ι ーゲヲ. K) ーSj (U 一η-7 ・K) J 

像の強度は

I山 =AωA*ω

Au ァ、 2
-Si(U 一句一三L. K) J 

三 4( H (μ')) 2 ( 2 - 35 ) 

H (u) を Fig. 2-6 tζ 示す。

7 
{
、
コ
}
工

/ヘ Pi{uWj- 守K}
， 
/ 

~~ー、、.'

/Si{ 仏+学 K}

/u- 当+空
~ -J 2.' K 

当
2

'
ω
/
/
'
Z
2 

i
a
r
J
-

き

、、、ー

式 ( 2 ← 35 )で表わされる像面上の振幅分布 H(u')
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Au・ AU;
ζ 』で同大きく H( 仙の曲線の立ち上 が り が れ な り (巧 -7 ，η+二戸

内 lζx = h  L'(M1)l 乙対応した鮮鋭な搭子の輪郭の像を生じる。 K を小さくする

JU; JU; 
と H(U) の尚線は ( U: ー - i ， Z4.+ 一一)の外 lζ 広がり，像の鮮鋭さが失われる。

) 2 '  --} 2 

鮮餅な像を生じるためには少なくとも spectrum の第 1 最小点を通す格子定数

2π 
K = ーァーが必要である。

At( ・
“ 1 

2-2-4 linear amplitude filter 

Fraunhofer 回折面上に

m(x) = Kx +H ( 2-36 ) 

なる振幅語過率が直線的に変化する linear amplitude filter を掃入す

る。と h で K はwed l! e constant とよばれる定較で H は Ixl: 豆1 でm(x)

と o Iとなるような定数である。とのとき，試料面の区間 duj を通過する光波の

回折像はフィルタを通過した後式( 2 - 4 ).( 2 - 8 )を用いて

o(x) = (Kx+H) ・2exp i {kL(ui)-xu
j
} 

s i n {x - k L (Uj) } JUi/2 

x-h L'(Uj) 
( 2 -37 ) 

となる。乙の回折傍による像面の振存分布は式 (2-5) を用いて

A(d)=j-11m(X) ・o( x) e x p { i x U'} d x 

Z2K j-:x-exp i{hL(Uj)-x 巧+げ}

q
L

一
/一-1-

u

一

d
u

一
-目、

，
J

一

、‘，J
-

、‘，，，

J

，J

一.，
J
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一
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，，‘、一，，‘、

，
一
，
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ι
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+2H L11exp i i h L(Uj)XUj+xu'} 

s in {X-kL'(Ui)}. t1 Uj/2 
，J - d  x 

x-k L'(Uj) 

乙』で x-h L'(Uj)=x ， d tfj/2=A とおくと第 1 項は

】 -kL'(Ui)
第 1 項 = 2KL- ， _ :~，~::~~ {X+kL"CU)} 

- k L' (Uj) 

C 2- 38 ) 

• exp i f れ(払 )-xu-MMM+Xtλ れ '(μ ) u' }豆拝 dX、 F J . T -J .. J λ  

z k-exp i h {L (Uj) 一L'(tji)Uj+L'(Mj)u'}

-〔 j{s in (u'-uj+A)-si n(d-tfi-A)XjdX 

-i j{co s (d-zfj+ ム)X ー COS (u'-uj 一企)X}dX

s i n (U' - U・+ム )X-sin(u'-Ui- d. )X
+h L (uj)j J - J  d X 

. ( COS ( ，，'-U;+ d.) X ー cos (U'-Ui- d.) X 
-i hL(Uj)j F - J  d X 

となる。 ζ の式の始めの 2 項は投影レンズの口径が十分大きければほとんど O

iζ 近い。したがって.

第 1 項宇 K ・exp z' k { L (巧 )-L'(Uj)Uj+LF(Uj) 〆}
-n(u'-uj+A)X-s i n(zs'-U --A)X 

-hL(tfi) 〔J - f d X

: J-=OS 
( u' 一町+d. )X- COS ( U'-Uj -d. ) X 

X 

と考えてよい。第 2 項も同じように積分変数を変換すると，

-177-
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r 1 - kL' (u ・) J 
第 2 項宇 2HLけ~<:~; { kL (Uj)-k 山的)均一 XUj

、 in X ム
+h L (Mj)U +X141 ・ X dX 

=H-exp i h i L (Uj) 一L'(tfj)Uj+L'(Uj)d}

，s
，J 

〆，，‘、
• s i n ( U' - U j + ~ ) X - s i n ( U'- U j --，. ~ ) X 

J ， - - d X 
X 

cos C が -Uj+ ム )X ー cos (が -Uj -~) X .J V '1 
dX] 

( 2-40 ) 

となる。式( 2-39 )， (2-40 )を式 (2-38)1 乙代入すると像の振幅分布 A(U)

は，

A (U') = { K 0 k L' ( U ・) + H} e xp i k { L (U) 一 L' (U) U; +L' (U) u' } ‘ r '--1 

-n ( U'-Uj +~) X - s in ( U'-Uj -~) X ・(f .，. u ，~ ~1' ~ / •• X '... .01 d X 

f COs (U'-Uj+~) X ー cos C U'一的 -~)Xj - U J A  dX) 
X 

={KokL'C 吟)+H}expik{L(U j) ーL' 〈Uj)Uj+L'(Uj)u'}

o ( { Si CU'-Uj+JUj ン2 ・1-h L'(tfj)) 

-Si(u'-uj+du 〆2 ・-1-h L'(tfj))} 

-{Si (u'-Mj+duj/2-1-h L'(Uj)) 

- Si(U 二z今+JUj/2 ・-1-hL'(Mj))}

- i { C i (U'- 句-JUj/i 0 l~k L' c 吟) ) 
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-Ci(i-M1+dtE1/2 ・←1 - k L' CU))} 

(2-41) 

で与えられる。式 (2-41) を式 (2-6) に代入して像の強度分布 1(u ) を計

算すると，

1 (〆 )={K-h L'(Uj)+H}2 

. l({ S; C u' 一句+的 /2 ・1-hL'( 吟) ) 

-Si (u'-uj+dui/2 ・-1-h LF(Uj))} 

-{ Si( U'- Uj --i1 U j/Z ・1-h LF(Uj)) 

- S  i (u'-uj-duj/2 ・-l-k L'C 巧)) J2 

+〔 {Ci(M'-η +JUj/2 ・1 h L'( 吟) ) 

← Ci(UF-Uj+duj/2 ・-1-h L1( 吟) ) } 

ー{ C; (ι 巧_JU ル/2 ・1-h LF( 巧))

一C; ( μι乙吟r一_J 匂M々 . 一1一hれ紅Lビ山F

( 2一42)

となる。 ζ 』で Si( μ) ，Ci(U) は夫々正弦積分関数および余弦積分関数であ

る。式( 2 -42 )で b 1の中は式 (2-32) の積分区間の異なるものに相当

し，物理的にはフィルタを挿入しないときの像の強度分布を示している。そし

て式 (2-32) と式 (2-42) との積分限界は異なるが式( 2 - 8 )で示され

回折像の収東は早いため積分値は程んど変らず Fig.2-6 の関数形 l乙近いと考
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えられる。したがってフィルタの挿入の効果は， フィルタのない場合と比較し

て，保の強度が {K-h L'(U1)+H}2 倍になっているととが，式( 2-42 )より

わかる。

一方伊の強庵が I( u) のとき，写真フィルムのラチチュード内で一定時間露

光して得られた写真傍の濃I更を程li 光したとき，光電流の分布 i(U ，)とすると，

E (U ，)=cons t -i (14')-7 ( 2-43 ) 

r :フィルムのガンマ

なる関係がある。露光量 E(u') は，露光時聞が一定ならば強度 I(u')iζ 比例す

るので式 (2-43) より

I(F41=cons t ・i(zJ)-7 ( 2 -44 ) 

なろ関係が?専られる。式( 2-42 )と式 (2-44) より

K f  L'{U)+ 汗 =c ‘t (ttv-E 子 ( 2 -45 ) 

が戒立する。た Y しZは収実レンズの焦点距離 c は比例定数である。式( 2 

-45 )より写真像の世1:Jl~により位相勾配 L'(U〕を求める乙とができる。

式 ( 2 - 32 )に示すフィルタのかわりに強度透過率が直線的に変化する光学

模を回折面』ζ持入しでも同じように論じられる。乙の場合フィルタの振幅琵過

率 m(x) は

m(x) =JKx + H ( 2-46 ) 

したがって式 ( 2-42 )に相当する像の強度分布は {K • k L' (り+ H} Iζ 比例

するので 式 ( 2 - 45 )は

-180 一



K ・4・L' (U) + H = C • z" (u') -r ( 2 -47 ) 

よって振幅透過率が直線的に変化する光学模 l乙限らず透過光量のエネルギ一分

布が直線的 lζ 変化するものを用いても同様に測定できる。なお乙のフィルタの

特性をまとめて TabI e 2-1 IC 示す。

2-2-5 sine amplitude filter 

サイン状の濃淡フィ Jレタを用いて像の強庭を測定する乙とにより h L (Uj) を

定量する。

今 Fra unhofer 回折面上に振幅透過率

m(x) =asinbx+h ( 2 - 48 ) 

のサイン状フィルタを用いる。 h は一定であるから積分領域が広い場合，直流

成分となり初項だけを考えればよい。

A( 〆)=jf20Si 山 exp z" { k L (り -Mj+ げ}

S i n { x- kL' (Uj)} ，:I Uj/2 
- ~ d x 

x-k L' (Uj) 

1/ 2 は p z" k(L(μ)-u.L'(U-Hu ピ(u ・) ) ， --1 --， 

x(-exp z" bkL'( り{Ci (u' 一句 +b+ ，:I Uj/2 • X) 

+i Si (MLt 今+ b 斗 ，:I Uj/2 • X ) } 

+ exp- z" bkL'(Uj){ C j (U'-U j
- b - JU j/2 ・X)

+i S i (u'-uj-b-dUj/2 ・X)
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+ e x p - i b k L' (巧 ){Ci (u'-uj-b+duj/2-X) 

+i Si (UF-1 り- b - J Uj/2 • X ) } 

-exp i b h L'(Uj){Ci(14 じuj+b-duj/2 ・X)

。-kL'(Uj)
+iSi (U'-U;+b- t.l U j/2 .X)}) 

-kL'CUi) 

( 2 - 49 ) 

JUj/2>> b I乙取れば，

1 (U )宇 A(U')A*(U')

= a 2 s i n 2 b k L' (uJ f C i (イ -U ・+JUj/2 ・β-h L'(Uj)) 
‘・ 1

一 Ci (U 二Mj+duj/2 ・α-h L'(Mj)) 

+Ci (μ 二uj+duj/2 ・β-h L'(Uj)) 

-Ci (ttLUj+duj/2 ・α-h L' 〈Uj))

+Si (d-uj+duj/2 ・β-h Lkuj)) 

-Si (d-uj+duj/2 ・α-h LJ(Uj)) 

+Si (u'-uj+duj/2 ・β-h L'(Uj)) 

-Si (u'-1 今-JUj/2 ・α-h L'( 巧))

積分領域が広い場合

I(u') 町 C -si I12{b hL'(Uj)} 

-182-

(2-50) 

( 2-51 】

¥ 



したがって m(X) =asinbx (た Y し b< L1 Uj/z) のフィ Jレタを用いれば，保

の強度は s i I12b h LF(Z4 ・) I乙比例して表われる。式( 2 -44 )と式 ( 2 ー 51 )か
1 

ら位相勾配と光電流 i(u) の関係、は

As iI12bh L'( 巧)+H=cons t x{i (141)} ーァ ( 2 -52 ) 

i (U ，)を測定すれば式 (2-52 )から h LF(tfj) が求まる。
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2 - 3 各種空間周波数フイノレタの特性結果

Fraunhofer 回折面上 l乙各種空間周波数フィルタを試みた結果，その特性 l乙

ついて Table 2-1 に示す。

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

B 

Table 2-1 各種空間周波数フィルタの特性

F加 の 名 称 Filter の種類 測定法 特 性

遮蔽に限界がある，小さ
sh 抑印t off amplitude I Y :E b スペグトルの蹴の違い
filter . i:j:J X を利用し像の強度を測定 い勾配の測定可，動的 2

ik 元測定可

山 rp 印 t off amplitude I Y ピコ スベクトルの遮蔽位置に filter scan のため動的側

scanr 1i ng filter ‘X 対する{主の輪郭を利用 定不可， 2;).: 元Fl 定可

(0) Y !l1lJ1J 1EL JlJ l_v 格子i¥1t蔽 i立E に対応する 回折効果のため(ぷがぼけ

grid cut off filter ド凶 UU~tH "̂ 1 j象の縞;).:数測定 る，粗レ位相勾 ~èimJ定可，

(a) equal pitch I '"， y H  位相勾配変化大のところ 動的 2 次元山定可，特殊

(b) gradient pi 帥 伽 自園 Z x で 3 (a) の pitch を粗く filter ，動的 2 次元測定可，

とり回析幼具、己主'.J rj 一 広i21t! 立HI 勾EEI"ij Jt可

3 (a) の回折効果少なく

triar 
filter 1 j退院の違いを干'JmL 伝の 動的 1 ib Ci ftlJ 定可

強度を印定

yb 4 をより L 度比く広卸止
1 diagonal space cut cff I (0) φ4~X 広領域位相勾自己精度よく

にするたみにおり返し像
1 filter の強度d可定 測定可，縞から粗い位相

(a) equal pitch y ~ ~ ~ ~ I 3 (b) と同は:二 gradient 勾配測定可，動的 1 ;j: 元

(b) gradient pitch (b) Y 争qMbx I ~;::~ :~ 測定可
p l ' 0::用いた

sine space cut off 自ltcrl 15 の回折効果を少なくす 広領域位相勾配精度よく

(a)e ual P1tch toly h m  J弘， Y入 るためにサイン状にjÆt;~台 測定可，縞から粗い位十日
qual pncn I (b) Y 彰弘J かう'---"nx 勾配刈定可，動的 1 ;).:元

(b) g吋lent pitch させた 測定可

・ー一一一-~----

3 (a) の回折効果少なく

T するために linear am. 一lh 出田plitl 由伍lte:- ド ¥ X 1 plitude 創 ter 叩像の醐…定 f

強度測定

equal pitch ω 色AA44 〈 l る山位削4相問日陀附附を釘剖1詰附 }

I (a) を11 対抗、にする ! 

広領域位相勾i:l~H; 皮よく

測定可，動的 2;).: 元判定

可*-l ;j からfU¥、 i立制l勾配

i!!IJ 定可

T: 透 3邑率， 1~6 のフィルター:遮蔽フィルター， 7， 8 のフィルター:浪 i主フィルター
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Tab 1 e 2-1 について 2 ー 2 節で述べた ζ とは省略し， ζ れ以外のものについ

てのべる。

3 grid cut off filter (b)gradient pitch (a) の equal pitch 

のフィルタでは，格子間隔を小さくすると回折効果のために像がぼやけ縞次数

が解らないので定量できなくなる。また格子間隔を大きくすると位相勾配変化

の大きいと乙ろで分解するようになるが，小さいととろで得られる情報が少な

くなってしまう。適当な格子幅が必要である。そ乙で gradient pitch IL. し

位相勾配の大きいととろの pitch を粗くとり， 縞を分解できるようにしたも

のである。

4 triangular space cut off filter は 1inear amp 1 i tude 

f i 1 t er と同じ原理である。すなわち 3 角形の遮蔽フィルタにより spectrum を

遮蔽し，その遮蔽のちがいによって像面の強度が変化する。 ζ の強度変化から

位相勾配を測定する方法である。 2 次元的 lと位相勾配が変化する場合には光源

lζ 線スリットを用いても spectrum が X ，Y 方向に変化し，一方フィ Jレなは

X 方向のみにしか作用しないので使用できない。

5 diagonal space cut off filter は精度を良くする目的で trian-

gular space cut off filter ~繰り返したもので，測定方法は trian­

gular space cut off filter の場合と同じであるが，像が縞状にあらわ

れるので，その縞次数から粗い測定に使用できる。不連続部分で回折効果を生

じるのでとの効果を除くためにサインウェーブ状に連続させたのが 6 の sine

space cut off filter である。 triangular space cut off filter 

と同じ理由で 2 次元的に位相勾配が変化する場合には使用できない。

8 sine amplitude filter は grid cut off filter のような回折

効果をなくすため連続的なサイン状の濃淡フィルタである。乙の静淡フィルタ
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は X 方向のみ濃度が変化し y 方向 l乙対する濃度の変化はないので 2 次元仰な

位指勾配の測定ができる。測定範囲が広く連続的なフィ Jレタであるので精度が

よい。サイン状フィルタであるので，その最大点，最小点を利用すればディジ

タル的に粗い縞次数も測定できる。 8 (c) のようなフィルタを用いれば周期的に

変化する位相勾配の最大，最小を判別できる。

2 - 4 測定限界会よび精度考察

2 - 2 ， 2-3 節において論じた各種フィルタについて位相勾配の定量測定

の精度，誤差について考察すろ。 2-1 節 lζ 示したように試料の位相分有 L( 幼

を dtfi 区間 lζ 分割して Taylor 展開で近似し結像関係を論じた。乙のとき物体

面上で隣接する 2 つの灰間 Ju~ に対応する像を生じるためには，少なくとも
1 

2π /jUj ( 実座標で示すと 11 入/JU) の spectrum を通す必要がある。

d 弓区間分割して線分近似をお ζなったための spectrum の位置誤差 JX は

JX= 五{L;(Uj+d U) 一 L~ (U)} =五 L勺J) JU (2-53) 

となる。

(a) sharp cut off amplitude filter を scan させて位相勾配を像

(91) ， (92) 
面 l乙検出する場合，その送り幅 JX は sampl ing theorem より

について意味がある。

JX 
L (U) >王 h 入

11 D 

(2-54) 

(2-55) 
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また分割I隔.d U についてはやはり sampI ing theorem から

f， A. 

.d U >DT- ( 2 -5 6 ) 

したがってフィルタを scan させるときの送り幅は， (2-56) を (2-53)

l乙代入して

入一、‘，，一U
一

〆目、-'

H

一D

T
U

一

η
'
u
-

F
A
-〉X ，a (2-57) 

について意味がある。 ζ れをかきかえると測定限界として

" .d XD' 
L (U) <三 2 A. ( 2-58 ) 

周期性物体については式( 2 -56 )の分割幅の 10 倍程度の周期 U m であれば

定量できるものと考えられるから

、土
『，
A
-
D 

nu

一
'A-> m 

U ( 2-59 ) 

の周期であれば定量可能である。

今 λ = 180 1TlI!i， 12 = 180 脚 D = 10 加， D'= 10 胴， A. = 0.546 X 10-
3
wR 

を用いる。

式 ( 2- 54 )より

180 X0.546 X 10- 3 

.d X >一一一一 = 0.009 1TlI!i 
10 

したがって送り停は.d X = 0.010 wn とすると， L'(U) の精度は式( 2-55 )より

.d X 0.010 _" 
L (U) >一一=一一一一 5.5X10-"rad

11 180 

またさらに式( 2 -58 )から L (U) の測定限界は
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" o___ 0.010Xlo 
L- (U) く ヮ 宇 0.005 服 -1 となり

1 8 0 2 X O. 54 6 X 1 0 - 3 

とれ以上 KL"(U) が変化する場合測定不可能となる。

周期性については式 (2-59) から

1o X 1 8 0 X O. 5 4 6 X 1 0 - 3 
U... > -- 0.9 1lrJ1l となる
'" 10 

(b) grid cut off filter 

格子間隔 JX の grid cut off filter を用いると，式( 2- 54 )において

D =  JX となり，

f? ^' JX> 一二一

JX 

JX> j万五

JX _ Jf2 入
L (U) >一一一 〉一一一一一

11 11 

( 2-60 ) 

( 2 -61 ) 

区間 J U IL 対応する像を生じるため 11λ/JU の spectrum 幅を通す必要があ

るから

五入
JX >一一一-

JU 

式 ( 2 -53 )と式( 2-62 )から

J X > λ J 戸古}

( 2-62) 

( 2 -63 ) 

格子間隔 JX の grid cut off filter を用いたとき式( 2 -63 )から

" J X2 
L (U) くーーす一

人留入 (2-64) 
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L"(U) がとれ以上 lζ 変化する場合， L'(U) は測定できない。

周期については式( 2- 62 )から

入一λ
一x

n
u

一d
a

唱
Z
A
-〉

m u 
( 2-65 ) 

(a) と同じ数値を用いて実際の場合について計算すると式( 2 -60 )より

J X > /180XÓ~46 X 10- 3 0.3 醐

JX = 0.3 聞の grid をフィルタとして用いた場合， L'(U) は式 (2-6 1)より

0.3 
L (U) >一一一手 0.0017

180 

まで測定可能，また式( 2 -64 )から

げ 0.3 2

L (U) < フ 。 0.006 棚ー1

180" X 0.546 X 10- ー

また式( 2-64 )から

10 X 180 X 0.546 x 10 ーョ
U... > -- 30 悶

0.3 

(c) gradient pitch grid cut off filter 

( 2 j +1 ) J X oの gradient pitch のフィルタを用いるととれは特殊フィ

ルタであるので spectrum 位置により，測定精度，限界，周期は変り，式( 2 

-61) ， (2-64) ， (2-65) より

(2j+ 1) JX o 
L (U) > ft ( 2 - 66 ) 

LVU) く {(2j+1)dXo}2/ 五入

10ft A 
U _  > 

川 (2j+ 1) J X o 

(2-67) 

( 2 -68 ) 
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(d) 1 inear ampl i tude f i 1 ter 

連続的に spectrum をフィルタするから(α) と同様，その L'(U) の測定精度，

限界，周期は式 (2-55) ，(2-58) ， (2-59) となる。

.:1 X ~ fî-
L (U) = 一一一〉一一一

11 /I D 

/1 .:1 XD' 
L (U) <三 π

10 .fi λ 
U m >一一一寸一一

D 

その他とれに像の強度に関する条件が加わる。

(e) sine amplitude filter 

asinb .xのサイン状のフィルタを用いた場合は連続的に spectrum. をフィ )V-$l

しており L (U) の測定精度は式 (2-55) と同じで，

"YT"¥. h ).. 
L (U) >一一一ー

J日D

測定限界は 2π /b を AX と考えて，式( 2-58 )から

b
ご
ん

γ
一2

わ
一

afヴ

くu 
t
L 

(2-69) 

まで担i! 定でき，周期は式( 2 -59 )から

10/1 入
U_ >一一一一一一

山 2π /b
( 2 -70 ) 

となる。その他強度測定に関する条件が乙れに加わる。 b = 4 聞の sine am-

plitude filter を用いると，

' ーに " _ 1  

L (U) > 5.5 x 10 ぺL (U) く 0.1 師‘， U m > 0.6 蹴
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となり g r i d f i ! t e r !C くらべて広領域に肩度よく例定できる。

以上の結果をまとめて Tab!e 2-2'ζ 示す。
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Ta 10 1 e 2 -2 再回折シュリーレン法?とおける各種宅

i司司波数フィノレタによる測定精度と測定限界

-~ - 一
fj !terのえバホ L(U) の~)量 (.(U) 01現q支角史専 届銅限界

sharp c ut off じ(ω拾 ば以令長' u.メザ
J 

arnpl itude filter :5.5xlO-
S =0.∞5mr'(r' :::O.09mm 

equa.1 pitch じ(U)>卒 l(U)く咲 U..>苛lOf，心i 

grid cut off f ilter • ~-J ヱQαぁmm-I =3mm 
:1.7x 10 

gradient pitch Lω)鼎・ ω対31剖)州
10f.入

f.λ U~>(2};旬以.
grid cut ott filter 

linear am同itL!de L(ω怜 以U)<将 U同〉噂ム

filter 三 5.5)(10-
r =O.005mm-

I =O.D9rnm 

sine amρlitude じ(U)>t.か ÜU)<:(，2Tÿも~久 U"'>批
filter :: 5.5x1σs =0.1 mrn-

I 

=O.6mm(円以

計算憶は 11= 180伽 ， 17. = 1 80 7TT/1I， D = 1 0伽， D = 10伽

^ = 0.546 x lO-~酬を用いた o
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第 8 章 空気式純流体素子の流体計出jへの応用

現在その発展途上にある純流体素子の研究においては理論的 lζ 解明できると

とは少なく，実験 l乙頼らざるを得ないのが現状である。 ζ のため純流体素子内

(86). (87) 

の流れの可視化技術は重要なものとなってい.る。

(93) 

空気式純流体素子を対象とする現状の可視化技術としてランププラック法，

(9S)-{98) (1 00) (99) 

有色煙法，噴霧法，ジュリーレン法があるが定量性はない。

今迄は純流体素子内の空気噴流を非圧縮性とみなし，素子内の圧力変化によ

る密度変化は小さく十分感度が得られず，可視化および定量が行えないものと

(99) 

して光学的方法による十分な研究が行われていなかった。

本研究では光学的方法として再回折ジュリーレンの 1 応用例として適当な空

(103) ， (104) 
閲周波数フィノレタを用いると空気噴流の可視化， および定量的解析ができるこ

とを示す。

3 - 1 では純流体素子の付着噴流の理論として衝突流モデノレ，検査面モデノレ

についての〈，また純流体素子の設計についてのべる。 3 - 2 では使用した再

回折シュリーレン装置，純流体素子の実験 lζ 関する装置 3 - 3 では再回折シュ

リーレン法により噴流の位相勾配を検出でき， これを積分して位相分布を求め，

静圧分布を測定できることを示す。 3-4 では可視化により噴流解析を各種モ

デノレについて行う。次に流れの可視化によって，バキューム形素子のスプリッ

タの形状，位置は簡便に設計できることを示す。

3 - 1 純流体素子について

純流体素子には各種のものがあるが，そのうち側壁付着形論理素子は， :FJi.在
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研究されている純流体素子の中でむ，最もポピュラーなものの 1 つであり，応

用面から見ても非常に将来性あるものと考えられる。それだけにわが国におい

てもいち早く研究が始まり，現在ではもはや実用段階にはいったといってよい

であろう。一方では乙の素子が Coanda 効呆といわれる乱流ジェットの側壁

への付着現象を基礎としているためその万面の研究も並行して行われている。

しかしながら乙の理論的な解析はまだ発展段陪というべきで定説はないように

思われる。乙のため純流体素子の解析も揺箆期にある。択に今迄行われた側壁

形素子の噴流解析および設計についてのべる。

3 - 1 - 1 付着噴流解析

噴流の付着現象の解析のおもな目的は，素子の形状，主噴流流量，制御流量

などが与えられた時，主噴流の付着点の位置，不着点より下流の主噴流(以下

付着後主噴流とし，上流では付着前主噴流とする)のもつ運動量などを求める

乙とである。

(1 01) (105) 

噴流の付着に関する理論的な解析は 1960 年 Bourque ，Newman ， Sawyer 

等の研究に端を発し， Attachment -Point Model (付着点モデル)と Co-

n t r 0 1 - V 0 1 ume Mo d e 1 (検査面モデ lレ)の 2 つが主流をなしている。乙れら

のモデルには，噴流の拡散係数という実験定数が含まれており， 乙の定数が，

素子の形状や動作条件とどのような閣係にあるかを求めることが，目下の謀題

となてている。以下に 2 つのモデノレについて簡単に説明するととにする。

解析のモデ/レは Fig. 3-1 ，乙示すように 2 次元噴流の出口から距離 D の所

同角度α( 傾斜角)の壁が，一万の側にのみある場合を考える。また解析を

かんたんにするために，噴流の圧縮性を無視し，主噴流と側壁の低圧域の圧力

は一定であるなどの仮定をおく乙とにする。
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Fig ， 3-1 解析モデ /レ

a) 衝突流モデノレ

衝突流モデノレは噴流の傾斜板衝突時のモーメンタム・バランスを矛IJ 用する

もので，噴流はノノレズ噴出時のモーメンタム J。を衝突時まで保存する。角。

は噴流は側壁と衝突し付着点で流れは左右に分離する。乙』では

11 - 12 = 1 ∞s (j (3-1) 

の関係式が成立する。 1 =ρ u g B j ( U o 噴流の流出時の速度)で与えら

れ噴流中心線から垂直に測った付着点までの距離を y~ とするとき 1 1 ， 12 

はそれぞれ次式となる。

1Iど ρu/dy ， J2 =ノア;:5 u/dy (3-2) 

付着噴流が円孤状をなして流れると仮定すると，付着角。が決定され，各種
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形状は幾可学的に定まる。

R= α
τ
u 

q
u
一
目
白

∞一∞
、，J
一。一一

B

一
+一

α

D
一
間-t 

r

・、一 (3-3) 

X R = ( R - D - B j/2 )町 α+Rsmo-J ヤ (3-4) 

b) 検査面モデ/レ

検査領域を定め，側壁 I乙垂直な検査面に対して外気圧 P∞と低圧渦領域圧

PB との差圧と， 毛ーメンタム変化による力の平衡状態で力の方程式を与え

る考えである。

円孤をえがく付着噴流の遠心力は 1/R であり，その遠心力は (P ∞-P B )

またモーメンタム変化は

J ∞sα- 1 1 =(P ∞ -PB) ( D + B j /2 )∞ sα (3-5) 

であるから幾可学的関係、式 (3-3) の関係を用いて

∞ss = 与 (3-6) 

となる。

乙れ等の基本的な考え方ではモーメンタム 11 ， 1 2 を噴流の速度分布から

(101) 

計算しなければならない。そこで Bourq ue & Newma n は噴流の速度分布

(97) 

関数として，式 (3-7) の Gortler の式を用いて解析した o

u=[4J;fJsechz( 品) (3-7) 

こ L で S は噴出ノズ/レから考察点までの距離で 5。は噴流の広がり中心

(仮想、原点)と噴出ノズノレとの匝臨である。
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Fig.3-1 で付着流線と噴流申心線聞の平均体積流量は Uo Bj/2 であり

1ゆ i/2=J;Y)dy

式 ( 3 - 8 )を式( 3 ー 7) I乙代入して計算すると

[~計十凶h(法)=苧
となる。

J =ρu;Bj であるから (3-9) は

とおくと

[3 阿川(訴す 1
t =tanh 一三ヱ二

S+S 。

t
2 = 加 h~長ζ)=37ごい

( 3 -8 ) 

(3-9) 

(3-10) 

(3-11) 

( 3 -12 ) 

となり付着流線を与える式となる。 s=o において J = P U~ B j であるか

ら 式 ( 3 -9 )から Soσ Bj/3 となる。

したがって付着流線の式は次式で与えられる。

3S 1 
( 3 -13) 

σBj t2 

(107) 

Le v i n. Man i on は Bourque. Newman の考え万を直接用い，付着角 θと

して次式を導いている。

衝突流モデノレ
3. 1 ∞s{} =~ t 一一~ t 3 
2 ~ 4 

( 3 -14 ) 
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検査面毛デノレ
ハ 1 3 .  1 ∞stJ = ~+一一 t -~f3 
2 4 4  

( 3 -15 ) 

乙れらの基本的な考え万で，モーメンタム J1 ，んを噴流の速度分布から

計算しなければならない。速度分布自体に不確定要素が含まれるうえに，そ

の積分範囲 y' が不確定要素をもっている。付着流の遠心力から

一
B

.
1

一P
B二

一一

2

且
切
一
∞

t
J

一P
R ( 3 -16 ) 

とおいて低圧渦圧 P B を決定することから解析も可能なはずである。しかし

低圧渦圧 P B を誘導した研究はない o

3 - 1 ー 2 側壁付着形素子の設計

乙の素子の特性をさめるもっとも基本的なものは，側壁 iζ 付着した主噴流を

切換えるのに必要な制御流の流量，圧力と，出力ダクトからとり出し待る出力

圧力であろう。適当な設計によると主噴流の流量対付着流切換えに必要な最小

制御流量(あるいは主噴流の供給圧力対付着流切換えに必要な最小制御圧)の

比は致十倍に達し，また，出力ポート閉鎖時にとり出しうる出力回復圧も主噴

流供給圧の 7096 程度 l乙達するととができる。普通前者は 10 弘後者は約 30 必

程度の場合が多い。側壁付着形素子の特性解析は主として芙験的に進められて

おり，その結呆を要約すれば，各部の形状が素子の特性におぶぼす影響は Fig

3-2 のようである。

一般に切換制御圧が鉱少する乙とは付着流の付着安定度が減る乙とであり，

不安定な素子となりやすい。切換圧は低く，出力回復圧は高くしたいのである

から素子の設計にあたっては注意が必要である。

なお前述のように乙れらの特性は埋論的解析によって導かれたも ωではなく，
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スフリりタ左下流ヘ拶制
すると回復庄は減、少し
t刀横圧は増大ずる

以ネ

供給庄左変えても

切換圧 回復圧

ぱ石互'京語E
はほとんど変イヒしtJll

Fig.3--2 側壁付着形素子の特性

3 -2 実験装置

3 -2 -1 再回折シュリーレン実験装置

三試ー行錯誤の 芙験』とよって導かわ

たもので，その要因令析は十会

l乙行われていず，英検 デ - tJ.t乙

ぶってその傾向を興にするもの

がある o 流れの可視化巴ょっ 7

乙のような設計が償伎にできふ O

実際i乙使用 した光学系の概観を Fig.3-3に示す o またその略図を Fig.3-

41こ示すの

Fig.3-3 再回折 ジュリーレン実験装置
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↓ fl~w 

G C2 F L 
T 

Fig. 3-4 再回折シュリーレン実験装量略図

日;超高圧水銀灯 M'単色干渉フィルタ

(入 =546mμ)  Cピ， C{ コンデンサ

ーレンズ s ラインスりット(2.5 JT(f!l X 

O.020a) T;セノレ C1 .コリメーター

レンズ(焦点距離正。=360 lItm ) C 2 ;倖

光レンズ焦点距離五=180mm) L;投影レンスψ

(焦長距離え=180伽) s c スクリーン

Fig.3-5 sharp cut off 

a m p 1 i t ud e f i 1 t e r 

scanning装置

光源に超高圧水銀灯を用い，干渉フィノレタ

で 546mμ の単色光とした。電源は定電圧装

置を通して供給し光涼輝度を安定化した口 2

次光源として 2.5Tm!l X 0.020 'Ilrl/lのスリットを

用いた o C1， C 2の焦点距離の比を 2 : 1に

し，スリット像を縮小し，鮮鋭なI幅10μ 程

度のスリットイ象を Fraunhofer diffracー
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tion pJaneよIC作った D 空間周波数フイ/レタは sharp cut off amp 

litude fi lter sca ηn i ng K..について Fig.. 3 -5 ~(示す口

フィノレタは安 全カミソリの薄刃で作 η， とれを scanするためマイクロメー

タを利用し た。 フィ ノレタの付信:読取精度は 10μ である 円

3 -2 - 2 空気供給装置

空気源として①日立スーパーベビコン(自 動 アンローダー式，最大庄力 5，5

K$I/が)を使用したの空気中に含まれている水分やホコリは光学制定に邪魔に

なるので， これを取除くための②シリカゲノレの容器および③の目立ドレンセパ

レータ AC F-30を使用した C 流:泣測定には④島津製手L遊式流量計 SR lOOH形

Fig.3-f) 空気供給装晋;概 観

3 -2 -3 純流体素子の製作

(流動測定範西 17"'-' 

1 7 0 .e /伽， または，

12 ， 5~125 .e/.抑)を

イ史用した。また前f圧損iJ

定には水銀または水柱

マノメータを使用した。

純流体素子には各種のものがあるが， 乙込では側壁付着形論理素子の製作に

ついてのべる o その解析を容易にするため，平面構造で流体の通路が方形断面

で 2次元流として取り扱うために，主C賞流ノズノレのアスペクト比を 5にとった G

一之01ー



側壁付着形素子内ω流体の流れ id:，それを囲む隔壁の形状変化』ζ対して敏感

であるので，材料には寸法安定性と加工寸法精度も高い乙とが必要である o 加

ムの容易さを考慮し隔壁はベークライトを使用した。特にベークライトの空気

流にあたる所の加工についてその端面が直角でなるJ:うにし，高精度に仕よげ

るために数枚重ねて加L し，その両備の桜はだれるので除外した o その面の仕

上げはエメリペーパー:t:0 6で仕上げ表面あらさは約 1μ(H max )以下であ

る。素子の流路の精度をよげるため投影器で拡大すると共に， ブロックゲージ

を利用して各部品をとりつけ，接着剤アラノレダイトで固定した。製作した側壁

付着形素子の概観を Fig.3一?に示ずのまたこの寸涯について Fig.3-8に京

す。

(a) (b) 

Fig.3-7 側壁付着形素子概観

(a) スプリッターのない場合

(b) スプリッターがある場合
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イ1

d=5mm 

(a) (b) 

Fig.3-8 側壁付着形素子寸法

3 - 3 再回折シュリーレン法による付宥噴流の静圧分布の定量

側壁付着形素子の噴流では以下 iζ 示すように静圧変化による光学的位相変化

は 0.2 干渉次数で位相勾配としては L '(U) = 55 X 10 -5程度であるので sh-

arp cut off amplitude filter では測定領域がたらず sharp cut 

off amplitude filter を scan する万法または linear amplitude 

filter がよい乙とを示す。

3 - 3 - 1 s h a r p c u t 0 f f amp 1 i t u d e f i 1 t e r s c a n n i n g 法

2-2-2 で述べた方法によって sharp cut off amplitude filter 

を scan させ，その位相勾配を像面上 iζ 輪むとして得る。 Fig.3-8(a) に示し
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た側壁付言形素子でスプリッターのない場合についてその付着噴流を撮影した

パターンを Fig.3-9 ， Fig.3-10 に示す。実験条件は流速 v = 330n 〆se c 

ρvd 
V イノ/レズ数 Red = 24000 (Red =---1:.ニニ ρ; 密度 v ，流速 d 管幅

η 

η; 粘度 ) ，静圧 PS = 0.08 K9/ CrR である。 Fig.3-9 と Fig.3-10 のちが

いはフィ Jレタの方向が試料に対して x 方向， y 方向である点である。素子中で

dL 
の噴流の曲率は小さいので OU の正，負のわかれ目すなわちx= 0.00 問で

の輪郭が噴流中心となり，噴流中心を明瞭にみる乙とができる。 Fig.3-9 ，

Fig.3-10 をもとにしてトレースした等位相勾配曲線を Fig. 3-11 - Fig. 

3 -14 11:万立す。

Fig.3-13 の位相勾配曲線は左右非対称でその差から噴流がまがっている

状態がよくわかる。 Fig. 3-13 を U 軸について積分して位相分布曲線 Fi g. 

3-15 を得る。このグラフは積分定数を O として示したもので P∞すなわち

1 気圧の空気の位相を加えたものが位相を示す。

また Fig.3-14 を V 軸について， v = 4 蹴， L(U)=5.5x10 ーるを基準に

して積分し位相分布曲線を求めた結果を Fig.3-16 I乙示す。 乙の場合の位相

に 1 気圧の空気の位相を加えたものが実際の位相である。

(109) 

空気の圧力変化l乙対する屈折率変化は，次式で与えられる。

1+ 0.003671 T o 
nTp=1+(710-1) ×

1+0.003671TU 

P 

P。 (3-17) 

T o =22.0
0

C A=546m.μPo = 1 K9/crs no -1 =27129 x10 8 

p 圧力 Kfl/ crR T = 25 oc n 屈折率

n P = 1 + 2.6986 P x 10 - 4 ( 3 - 18 ) 

試料厚さ d=5 腕では圧力変化ム P K9/ C1iI 1乙対する位相変化は，
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L(U) =n p d=5 x 2.6986 x 10- 4 x ムP

= i 3.4 9 0 x 10 - 4 6 P( 加の ‘ e: f: '.::19.) 

で表わされるの

まだとれ!を・干渉縞の次数変化 6 N で表わすと

N=n~d =-.!3 .4 90 x 10 - 4 
ー一一一一= ョ = 2.4 7124 6P ( 3 - 20 ) 

入 546 X 10- 3 

(次数)

Fig.3-15 においてん - Bl の L(U) の最大値 11. 5X10 ー5 1m lは式( 3 - 19 ) 

からム P = 0.08K9/cl で主噴流静圧 PSI 乙相当する圧力で，ピトー管がはかっ

た静圧と一致するの L(U) の最小値1"1 - 8.25 X 10- 5 で 6P =ー 0.063 K9/' が

60 
I乙相当する。マノメータで測定した負圧一一- K9/d = 0.08 K9/ d より少し低

760 

いこ。乙れは A 1 B 1 が制御ノズノレから少しはずれているためと考えられる己 Fi g. 

3-15 と Fig.3-16 において最小位相はほ Y 同じであり静圧測定が可能である。

第 2 章 2 - 4 で求めた表 2 再回折シュリーレン法の測定精度と定量限界によ

れば sharp cut off amplitude filter scanning 法では

12 入_~ T "'YT' __ 6. XD 究

L' (U)> 子JE=275 ×10 b ， L (U) くでT ー = 5 x 10 一切，-1011 】
U m > ~-~トー= 0.09 肌であったから，今の場合 L'(U) >5.5 x10 →，  

L "(U) = 5 X 10- 4 ， U m = 1 仰で 十分測定できる。今 Fig.3-15 において

L (U) の最大値は式 ( 3 - 20 )から 0.2 干渉次数に相当し. 1/100 干渉次数程

度の位相変化の定量が可能であることを示している。なお投影レンズの有口径

D を 10 問としたが芙際には 50 腕程度はとれるので，上にのべた精度より少

し良いと考えられる。
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Fig.3-9 側壁付着目貫流等位相勾配パターン ラ!→は

フィノレタの位置を示す制御jノズノレ左閉鎖，右開放
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」三之乙4乙 i乙ζ之ど

↓ Y = 0.00蹴 勺午Y= 0.01肌 ↓ Y = 0.02 lP，)R. 

勺ιY=-= 0.03捌 ↑ 
ズアアヌア Y :-:-0.00勿711.

↑ 
汽弓J七万F Y=-O.Ol棚

Fig.3-10 側壁付着形素子の村寿噴流等位相勾配パター

ンヤt;:rアイノレタの位置を示す口制御ノズノレ左閉鎖，
右悌放
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Fig，3-11 側壁付着形素子

の付着噴流の等位相勾配

曲線(U方向)
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ーー←一内-8，位置
一品ーA，-B. 位置
ー・』・ A.- B，位置
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0 
1.0 

Fig.3-13 側壁付着形素子

の付着噴流の位相勾配曲

線

詐
A
引
到
ヨ
コ

20 

1.0 

Fig.3-15 側壁付着形素子の付

着噴流の位相分布曲線
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Fig.3-16 側壁付着形素子の

付若噴流の位相分布曲線
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3 - 3 - 2 1 i n e a r amp 1 i t u d e f i 1 t e r 

噴流のまがりは少ないので位相変化による spectrum のはずれは 1 次元的

であるとみなしてよいから linear amplitude filter と同じ原理である

Fig.3-17 の triangular space cut off filter を用いて 3-3-1 と

同じ実験を行なって得たパターンを Fig.3-18 に示す。乙のネガフィ/レムを

Fig.3-11 のん - Bl 位置において U 方向に光電測光した結呆を Fig.3-19

に示す。今位相勾配が変化した場合スベクト/レの半分が透過した点を基準にと

ると 2 ー 2 の式 ( 2 - 47 )とは異なり

L' (u) = C . i r (3-2) 

と表わされる。 C は i (U) の最大値が L' (U) の最大値 ( Fig.3-13 )と一致

するとして求め， r = 0.8. 1. 0， 1. 5 をとり， 乙れを積分した結果を Fig.3-

201 乙示す。乙の位相勾配曲線を U 軸について積分した結果を Fi g. 3 ー21 に示

す o r = 1 の時よく一致しており，乙のフィルタにより十分測定できる。

fi ¥t er 

F i g. 3 - 1 7 t r i a n g u 1 a r s p a .ce 

cut off filter と speQ-

七rum
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位相勾配変化が 2 次元的 i乙大き

く変化する場合には trianguler

space cut off filter の代

わりに 1 i n e a r amp 1 i t u d e f i 1-

ter を用いるとよい。



Fig. 3-18 .triangular space 

c u t 0 ff f i 1 t e r ~C J:..る付7音

噴流位相勾配変化パターン

10 

'Q 

白l
d圏、』

コl
‘ーJI

ー-ー-1.5 t. 1 
--0ー 1.0朱}line-of" amp 
__ ， I 1111'" 

『←・[lH.. I 一 一

sho，p cut off amp. 
filt...， Scαn 

o 
w ~ 0 ~ w 
ー」一一一一一-<f'1L.t、
UCmm) I -- UCmm) 

Fig.3-20 付着噴流の位相

勾配曲線
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Fig.3-21付着噴流の位相分布曲線



3-4 流れの可視化

3 - 4 - 1 付着噴流解析

3 - 3 において待られた

パターンをもとにして求め

た Fig.3-1 に示した解析

モデノレでの各実験定数を，

Fig.3-22 に示す。 ¥ 。= 33 0 ， R = 9.3 悶，

y'=0.5 問 ，X r=5.2 脚

である。

Levin ， Manion の式を

用

衝突流モデノレの場合;∞ 833 0 Fi g. 3 ー22 実験から求めた解析

モデ/レの各実験定数

= 0.839 

式 (3-14) より

t3-?t+336=O 

トー 2.08 ， t = 1. 04 +仁百五 E

式 (3-11) において|も組 h I <1 であるから解はない。

検査面モデノレの場合;式( 3 -15 )より，

t3 - 3 t + 0.34 = 0 

t= 1. 66 ， t =0.14 ， t=- 1. 8 
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S o σ / 3 ， S=6.48 肌 . y' = 0.5 7ffI!I. 

を 式 (3-13) に代入して

σ =  0.4 6 

Levin Manion 等が求めた値はこのような実験では 1 であった。乙の不一致

について今後検討する必要があるが，今の場合検査面モデ/レに近い形になって

いる。

実験から求めた R = 9.3 慨 ， P = 0.1319 Kg ・sec 2 / rn 4

V=330'TII/sec ， Bj=l 腕を式 (3-16) に代入すると

P ∞ - Pb = 0.16 Kg/ & 

となり P ∞ = 0 Kg/ cffi とすると P ∞=ー 0.1 6 Kg/ cffi となる。乙の値はマノメー

タ κよって求めた値の 2 倍程度の負圧である。乙の原因は噴流の流速分布を考

える必要があり，実際の疏速は V = 330m/sec の1. 5 分 lD 1 程度と考えれば

式 (3-16) から計算した値とマノメータから測定した値は一致する。

以上のような不一致はモデノレの仮定が不十分であるためで， 乙のような問題

に対して 3 - 3 の付着噴流の静圧分布の測定は役立つ。

次に付着点距離に関する幾可学的関係式 (3 -4 )に D = 0.7 肌， Bj = 1 胴，

α =  10 0 ， y' = 0.5 を代入すると . XR = 5.6 仰となり実験値とほ Y 一致

する。

3-4-2 側壁付着形素子の設計例

側壁付着形素子でその所要の目的にしたがって，そのスプリッターの位置お
.， 

よびその形状をさめる場合，スプリッターのない場合の主噴流模様を観察して
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行 うと よい口 今 ofset 1でノミキュームスイッ乎を行うために設計ーした例を示

す o

F i g. 3 -8 (a)に/只すスプリッターのな V)場合の側壁付着形素子 で主噴流の様

子 を観察し た結呆 を Fig.3-23に示す o 実験条件は 3-3 -1でのべ た条件と

向じで ある o 制御ノズ/νを閉鎖した場合のパターン からス プリッターは out 

utの噴流を邪魔しない流路l隔になるよ うに挿入する と最大出力圧が得られる口

その噴流 と少し干渉する位置におけば， 回復圧が大き くてバキュームスイッーチ

する 素子が得ら才Jる。

(a) (b) (c) 

Fig. 3 -23 例j壁付着形素子等位相勾配曲線

ノマターン

(a) 制御ノズノレ左閉鎖，右開放，正勾配

(b ~ 制御ノズノレ左閉鎖，右開放，負勾配

(c) 制御 ノズノレ左開放，右開放，負勾目己

噴流の切 り換 えをなめらかにするため流体の抵抗をへらし，スプリッタ一先

端を 600 または丸みをおびた形状にしてもよし)0 以上の考察のもと lζ設計した
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側壁村着形素子 の寸法を Fig. 3 -8 (b)に示し， とれ か ら得 られたパタ-y を

Fig.3-24に示す o 実験条件はスプ リッターの ない場合と同 じであ るo

(a) (b) 

Fig.3-24 側壁付着形素子等位相勾自己曲線

ノ号ターン例

(a) 制御ノズノレ左閉鎖，右開放，負勾配

( b) ftlJ ii1iJ ノズノレ左開放 ， 右開放， ~勾配

以上のようにして，噴流の流れの可視化によって簡便な設計が可能である o
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第 4 章 高分子溶液の流体計則

高分子溶液は流動状態において非圧縮性で密度変化はないとされていた。し

かし屈折率の異万性を有しているので，当然光学的な位相変化は存在すると考

えられる。再回折ジュリーン法によれば，その主屈折率およびその方向を求め

る乙とができる。複屈折の場合とくらべてより正確に分子の変形状態を把握で

きる。特に再回折シュリーレン法によれば位相勾配そ検出するのでその変形の

変化率を明瞭に可視化できる。

4 - 1 流動高分子水溶液の主屈折率沿よび消光角の狽.u定法

↓flow di 吋 on

1 jn mo lC 

子

主

円

分

の

円

高

円

E

の

楕

態

率

向

係

状

折

方

闘

動

屈

川

市

の

流

の

h

と

J

液

f
r

l

、

一

溶

と

ω

4

水

軸

c

g
b F 

流動状態の時，試料の屈折率楕円

体は Fig.4-1 のような関係がある。

IEvector が op の時の屈折率をnop

とすると次の関係が楕円の式から待

らオもる。

で i τ 1 ーす∞S2 (θp ー χ，) 
no 〆 nmax

+74τS 凪 2 (Op - 0 0 ) 

'<m1n 

( 4 ー 1 ) 

nmax ， nmi n 主屈折率
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Evector の方向が 0 0，45 0 • 90 0 の時 120. n45. 1290 カ3 ら

1 1 〆 1 1 ! 1 1.2 1 1 2.2 、
一一ーァ τLーす+一 γ/C 一一三一._ -2) -+ C _~ 2 +ーヲ一一三) - J 
11m ax ゐピ刀 n90 、no- n90 " n; n9~ n4; 

， 

1. ..1 1 /..1 1.?.1 1 2 ヮ、

ー一一玄=~Lー-:-2+一一汁/<寸ーっ)斗(ーす+ーゴー :::-:rγj
叫nin W 2、no- n90 、/、 n。 μ90 . now n90~ n4;' 

1 2. 
一τ+ 一←τ 一一二τ

lln- nnn- n.<-
tan 2 X =--~日

1 1 

712719J 

(4-2) 

後述の方法で no ・n45 • n90 が求まると式 ( 4 ー 2 )から屈折率楕円体の主

屈 折率 12max ，n mi n およびその方向 X を求める乙とができる。

次』乙 n β を求める方法について記す。 3-2-1 の Fig.3-4 に示したように
vp 

再回折光学系のセ/レの聞に流れ方向と 8p の方向に偏光板 1 枚挿入し， sharp 

cut off 

を求める。

amplitude fi 1t er scanning 法を用いて

L' (U) n8p(u)d ~' 

ζ れを積分する乙とにより

L (U) =j' L'(u) du + n'd 

n8 p 
J L' (u) d u ， 

d 

η， .変形前の屈折率

d ;試料の厚み

F n 

から n8p が求まる。
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4 -2 実験結果なよび考察

PVAピエアルコーノレ(重合度 540，ケン化度 98.8t;;ち) 20 ~ぢ，コンゴーレッ

ド0.02096水溶液を流しその主屈折率変化の測定を行なった。 3-乙:-1の Fig.3

-3 ~乙示した光学系において流動セノレの前に偏光板 1 枚を用いる乙とにより，

sharp cut off arnplitude filterを scan させ位相勾配を測定した。

液体の流量調整は，流動複屈折測定の場合と同じく窒素ポ y べを使用した o圧

力はマノメーターで測定し実験用一定比に保った c

以上のようにして撮影したパターン例を Fig.4-2に示す D この写真で明暗

の境界は等位相勾配曲線を示す o

ヨ-;filter scan方向
寸

(a) 

4→ filter scan方向
ぺ (b)

Fig.4-2 等位相勾配曲線パターン

(a) X = 0 (b) X = 0.300概
Q ;= O. 16 cc/ s ec ， 流動セノレの幅 1腕. J享み 5mm
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これをト V ースした結果を Fig.4-3. 4-4 のグラフに表わした。 CR 0 勉，

くで L' (U) は大きい値を示している。

CR 0.02096 両方共に中心において L' (U) = 0 ， U =0.5 、翻すなわち壁面近

Fig.4-3 ， 4-4 を U 軸 l乙関して積分し位相分布曲線を F i g. 4 - 5， ，4 - 6 ，乙

示す。なお積分定数を O として計算した。

式 (4-5) から n ()p を求めた。この場合 n' としてはプノレヒリッヒの屈折計

で求めた屈折率を用いた。

CR = 0 ~訟の場合 n' = 1. 36406 A = 605 m ，μ 

C R = 0.020 ~訟の場合 n'= 1. 36417 A=605mμ 

乙の n θp をもとにして式 (4-2) から nmax. nmin. X を求めた結呆を

Fig.4-7. Fig.4-8' 乙示す。

1. 36420 

1. 36418 

11. 36416 

s:: 11. 36414 

顎1. 36412

同11.36410

136408 

1. 36406 L 

O 
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100 200 
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Fig.4-7 主屈折率および治
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Fig.4-8 主屈折率および泊光角
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Fig.4 ー7，4- 8κ おいて速度勾配 G は流量から第 2 編 2 - 1 - 1 の式 ( 2 

- 12 )から換算した。 n max ' nmi n については分子配向によって両者は増加

している乙とを示している。これからでもムn だけでは解らない情報が得られ

ることを示している o なお n'm .a x . n mi n 共に速度勾配 l乙対して増加する原因

については解らない。

Fig.4-8 をもとにして 6， n = n ma x - n m i n 複屈折を求めた結果を Fi g. 4 

4 - 9' 乙示す。乙の結果は以前に疏動複屈折で求めた値とオーダーは一致して

いる。

15 

5 
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叫
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円
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c 
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) 

Fig.4-9 主屈折率から求めた流動

複屈折
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第 5 章鋭敏色シュリーレン法

今迄のべた方法は，単色光を用いて行なう方法であった。白色光を用いて位

( 108) 
相変化を色相変化としてとりだそうとする試み はあるが， 乙の場合鋭敏色

を利用する試みはなされていない。集光レンズに色収差があるものを使用する

と，そのレンズの波長に対する分散率が異なるために Fraunhofer diffrac-

七ion plane 上 l乙連続スペクト jレを生じる。乙のうち 532 m μを cut する

と鋭敏色を back ground とする乙とができる。乙れによりわずかな位相変化

に対してスペクトルの移動があると鋭敏な色変化として検知できる。人間の眼

は単色の濃度分布 l乙対する感覚より色相 lζ 対する感覚の方が勝れている。多色

光~の使用は，単色う干; I乙比して物理的にも心理的 lζ も情報量が増加すると考え

られる。

5 - 1 鋭敏色ジュリーレン法

Fig.3-4 の光学系において C1 を色消しレンズを用い C 2 1C 色収差のある

平凸レンズを用いる。先ず干渉フィルタ M として 532 m μを用いて Fi g. 3 - 4 

の光学系の調整を行~~， Fraunhofer diffraction plane 上にスリットの

鮮鋭な像を作る。乙れをスリット像と同じ大きさのフィルタで遮蔽する。干渉

フィルタを除き白色光にすると 532 m μ以外の光線は C 2 レンズの色収差によ

りスリットの鮮鋭な像を生じない η 乙の鮮鋭さはレンズの分散率によってきま

る。 Fig. 5 -1 I乙乙の様子を示す。

屈折率 n，両面の曲率半径が rl' r2 の薄肉レンズの焦点距離 f は

-L=(η-1 ) (十 1ー)
J ， 1 ， 2 

(5 - 1 ) 
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で表わされる。使用した珪クラウンガラス BK7 の屈折率波長分散を Fi g. 5 -

2 1L示した。使用した集光レンズの曲率半径は r1 94 問， r2 ∞であるの

で，式 ( 5 - 1 )から波長 lζ 対する焦点距離の変化を求めると Fi g. 5 ← 3 にな

る。 ζ れから収東レンズの有効半径 D'=10 聞の場合のスペクト Jレの広がりを波

長 lと対して表わした結果を Fig.5-4 1C.示す。したがって 532 m μのスリット

像 l乙対するラインスリットのフィルタ幅は 10 μ程度であるので， 乙れにより

遮蔽されるうそ:線の量は Fig.5-4 にしたがって異なり干渉色と同じような鋭敏

色を back ground とするととができる。

試料にわずかな位相変化があるとき釦敏 lζ 検知できる乙とがわかる。

との場今色収差により像がぼやける心配があるが結像にあずかる集光レンズ

C 2 と投影レンズL がラムスデジの原理を満足すれば色消しレンズとすろととがで

きる。焦点距離 /t.J 2 のレンズを間隔 a 離して配置した場合その合成焦点距離

r は

1 1 d 
一一一 一 一j - J;. l fz 1万三 ( 5 -2 ) 

両辺微分して Abbe 数 νとして

dl/ f 1/ ν ( 5 -3 ) 

の開係、を用いると

d t ム 1 企
ーーす=ー」一( 1 一一一 )十一ー ( 1 一一ι )r /t ν 11 - fz ν2 fz 

(5 -4 ) 

焦点距離の色消し条件は dl = 0 より

ftν1 + 12 ν2 (ν1+ν2) d ( 5 -5 ) 

乙れが Ramsden 形接眼レンズの原理である。
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開布

Fig.5-1 鋭敏色シュリーレン法における Fraunhofer

diffraction plane 上の各波長の集光の様子

5o面 扇扇

iII布石 u)
7∞ 6∞ 

碩双肩i
沢畑

Fi g. 5-2 桂クラウンガラス Fi g. 5 -3 波長に対する焦点

BK7 の屈折率波長分散 距離の変化

今 h=fz= ムとすれば， 乙の原理を近似的 l乙満足するので殆んど色収差は

認められず鮮鋭な物体の像を生じる。
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.、.'

D=5mm 。

Q20 
4∞ 6∞ 7∞ 

λSl.l， (mμ) 

Fig.5-4 532 m μを基準にしたスペクト Jレムのずれ

5 - 2 純流休素子の流れ模様の観察

5 - 1 の方法・今日:かめるために. {JlI J明 Hte Jf3非子を川いて~険を行なった。

主nfl'Me の流速は 330 m/sec. fi1 t圧 O.08?{' ，総圧 0.8 悦で行なった。

Fig.5-6 はそのバターンを示す。明流の中心部は位相変化が大きいので，

白色 lζ 近い色を示し暗流のほしで位相変化はなだらかで，わずかな位相変化が

色相の変化としてあらわれている。主噴流中心部が分解していないのはど1(U) 

が大きいためと考えられる。乙の方法は定量性よりもわずかな位相変化を検出

するのに適している。特 l乙純流体素子ではその設計のためにその噴流のおよぶ

範囲を知りたい場合が多いので， 乙の方法は乙のような目的 l乙適しているとい

える。

また白色光を用いるので非常に明るい像をみる乙とができ動的な噴流挙動を

とらえるのに適している。
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(a) (b) 

Fig.S-5 餅敏色シュリーレン法Kよる側壁付着形素子の付着噴流

バターン制御ノズノレ(a)左閉鎖，右開放，(b)左開放，右開放

F
O
 
つんつん】



第 6章総 括

流体の光学的位相変化を精密に広領域に測定する方法について再回折光学系

において Fraunhofer diffraction plane 上に各種の空間周波数フィ Jレタ

そ試み，その特色をまとめ，定量誤差，測定限界，感度について考察を加えた。

応用として空気式純流体素子の流れおよび高分子溶液の流れの可視化に応用し

た。その結果をまとめて次に示す。

(1) 再回折光学系において Fraunhofer diffraction plane 上の各種空間

周波数フィ Jレタについてその特性表をもとに， それぞれの用途に使用すれば，

incoherent 党摂を使った位相差干渉法にくらべ位相勾配の大きい所も測定

でき，位相変化の定量が精密に広領域 K 行なうととができる。また干渉法に

くらべ位相分布の凹凸を簡便に判別できる。

(2) 光摂に白色光源を用い集光レンズの色分散を利用し，極めて簡便な方法で，

極めて明るい鋭敏色シュリーレ Y 法を行う ζ とができる。

(3) 再回折シュリーレン注を空気式純流体素子の噴流の担iJ定 lζ 応用した結果

(al 噴流の光学的位相変化は 0.2 干渉次数程度で. sharp cut off am p-:. 

litude filter scanning 法， 1 inear ampl itude fi 1 ter を用い

ると精度よく測定でき， ζ の場合の光学的位相変化は静圧に対応する。

(b) 静圧分布の正負勾配を見分けるととができ，また噴流中心をみるととが

でき，噴流の解析に便利で素子の簡便な設計ができる。

(c) 鋭敏色シュリーレン法によれば位相変化を鋭敏に検知でき，噴流のおよ

ぷ領域を明瞭 iζ 知る ζ とができ素子の設計を簡便 lζ 行える。

(4) 再回折シュリーレン法は圧縮性流体は勿論，非圧縮性流体でも，流動複屈

折を示す液体に適用できる。
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(a) 流動複屈折は速度勾配l乙対応するから，再回折シュリーレン法によって

可視化された位相勾配は速度勾配の変化率を示す。

(b) 試料の前に偏光板を 1 枚挿入すれば，任意の電気ベクトルの方向 l乙対す

る屈折率変化による位相勾配分布を担i定でき， 乙れを積分し，主屈折率分

布および主軸の方向を計算できる。

(5) 光学的位相変化については，平行セル中壁に近い方で，空気では減少し，

流動苧屈折を示す高分子溶液においては増加する。乙の原因については今後

検討する必要があろ。

(6) 再回折シュリーレン法を流体計測へ応用した以上の例においては比較的位

相変化が小さいので sharp cut off amplitude filter scanning 法，

linear amplitude filter を用いたが，他のさらに広領域に位相変化を

ともなう.たとえば B arus 効果等の測定には他のフィルタそ用いるとよい。

(7) 以上の方法は測定装置も簡単で，安価であるので現場で使用するのに通し

ている。

(8) 今迄のべた方法は 0 次のスペクト Jレについてフィルタを試みたが，高次の

スペクト Jレl乙フィルタを行うと位相差増韓が可能である，特 lζ 微少位相変化

の測定 i乙役立つと考えられ今後の間最としたい。
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結 Eコ

簡便な流れの可視化および精密に流体計測を行うために，光学的流体計測に

関する基礎的研究として，各々特色を有する流動複屈折法，流動 2 色性法，再

回折法について研究した結果次のようになる。

(l) 流動複屈折法について，従来消光角は負になる ζ とはないとされていたが，

ポリピニ Jレアルコールにおいて負の消光角という新しい現象を発見し，分子

レオロジー的 lと考察した。との高配向性物質を用いて速度勾配に対応する高

感度流動複屈折材料ポリピニルアルコールーコンゴーレッド水溶液を開発し

た。とれにより実験的に困難とされていた 2 次元流の速度分布を精密に定量

的に測定でき，簡便な流れの可視化を可能にした。

(2) 流動 2 色性法により新しい流体計測が可能である ζ とを示唆し， ζ のため

開発した scanning 形流動 2 色性装置は，流動 2 色性の吸収率楕円の主軸の

大きさと方向を測定でき，分子レオロジー的な研究にも役立つ。

(3) 再回折シュリーレン法については，各種の空間周波数フィルタを開発し，

その特性，精度，担IJ 定限界を明らかにし，フィルタの選択によって精密に広

領域の流体計測が可能である。新しく考案した，微少な位相変化を検知でき

る鋭敏色シュリーレン法は流れの可視化に有用である。乙の方法は圧縮性流

体はもちろん，流動複屈折を示す非圧縮性流体にも適用できる。
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