
 

 

 

1. 緒   論 

Brown粒子群の拡散は濃度が非常に稀薄でない限り
自由粒子における Brown拡散とは異なる。例えば，粒
子群の平均量的な挙動に関して，集団拡散係数が粒子

濃度に依存することが知られている。流体力学的相互

作用に起因する濃度依存性はG. K. Batchelor1) をはじめ，

数多くの研究者によって報告されている 2-9) 。また，ポ

テンシャルを有する粒子の集団拡散係数の濃度依存性

についてもいくつかの研究がなされている 10-12)。さら

に，粒子群の動的な挙動に関して長時間の相関があら

われることが最近の光散乱実験などからわかってきた。

これは長時間テイルと呼ばれる。 
これに関して流体力学的相互作用に起因する長時間

拡散 13,14)や静電気力などの粒子間相互作用に起因する

memory   functionの研究 15--18)  はあるがまだ十分に理解さ 

 
 
れていない。このように粒子群の拡散については静的

あるいは動的な挙動ともに多くの研究がなされている。

しかし，微小なエアロゾル粒子では，気相において特

有のすべり効果が現れる。このようなすべり効果を考

慮した粒子群の研究では，B. U. Felderhofによる粒子表
面のすべり境界条件を考慮した集団拡散係数の報告 2) が

ある程度で，動的な挙動に対する研究 19) は十分になさ

れていない。すべり効果は気相において Knudsen 数  
Kn  が1付近のすべり領域（Kn ＜0.25），あるいは遷移
領域（0.25＜ Kn ＜1）で生じることが知られていて，メ
ソスコピックな時空間構造をもつことが明らかにされ

た 20)。このメソスコピックな時空間構造では，微小な

エアロゾル粒子は均一に分散せず，複数個の粒子が互

いに近傍に集まって，協調的な挙動を示すことが実験

的に知られている。微粒子とその周りの気体との間に

は様々な相互作用が働くが，協調的な挙動は長距離間

における相互作用によると考えられる。 
 本研究では，帯電微粒子同士の間には Coulomb 力が
働くものと仮定し Boltzmann 平衡荷電分布に従って帯
電させたエアロゾル粒子群の動力学的数値シミュレー
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微粒子の動力学的挙動と時空間構造の解析 

ションを行い，粒子群の分散状態を調べた。そして，

微粒子個々の位置座標より各粒子間の最近接距離や中

心からの距離を計算してエアロゾル粒子群の分布状態

を調べ，静電気力が粒子群の空間構造に与える影響を

検討した。一方，Fig．1 に示す二次元可視化装置を用
いた実験により，エアロゾル粒子群の動的挙動の解析

を行った。数値解析では，すべり効果を考慮した多数

粒子 Langevin方程式を用い，気相分散系の粒子群の濃
度変動データからポアンカレ写像解析と Lyapunov指数
を求め，粒子群の時空間構造の安定性を議論した。 

 

2.  微粒子の動的挙動の解析理論 

2.1相互作用を伴うBrown運動の定式化 
一般に，エアロゾル粒子のように，流体中に浮遊する

粒子の運動には，大きく分けて二つの場合が考えられる。

粒子径が大きく，周囲の流体が連続とみなせ，慣性によ

る運動が支配的である場合と粒子が微小で周囲の流体分

子の衝突による影響が支配的な場合である。いずれが支

配的であるかは，流体分子の平均自由行程と粒子半径と

の比である Knudsen 数により決められる。Knudsen 数が

小さいほど慣性支配であり，Knudsen数が大きいほど流体

分子の衝突が支配的になる。ここで，実験系でのエアロ

ゾルの平均粒子径はおよそ0.25µm，Knudsen 数は0.5程度
と大きく，分子衝突が支配的となる。 
本研究では，Langevin方程式をもとに微粒子挙動解析
を行った。気相中に浮遊する微粒子には，周囲の分子の

衝突よるランダムな力，粒子表面と周囲の流体との摩擦

による抗力，さらに他の微粒子から受ける外力である。 
 

運動方程式としてLangevin方程式は次のようになる。 
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ここで，mi  は微粒子 i の質量，vi  は微粒子 iの速度，f 
は摩擦係数，ζij  は微粒子 jによる微粒子 iに対する流
体力学的摩擦テンソル，sj  は平均 〈 sj (t) 〉 = 0，分散 〈 si  (t)  
sj  (t’) 〉 = 2 δij  δ  (t−t’)  をもつGauss分布である。係数 αij は

摩擦テンソルと次の関係を持つ補正係数である。 
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また，pairwise 流体力学的摩擦テンソルが用いられてい
る。stick境界条件をもつ二つの球形微粒子間に作用する
流体力学的摩擦テンソルは次式で示される。 
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ここで，µ   は流体の粘性係数，a  は微粒子半径，rij       は微

粒子 iと jの間の距離，Iは単位テンソルである。 
従来の気相系での拡散理論において，相互作用につい

ては Brown運動による速度に対して，この相互作用によ
る速度変化は小さく無視できるという仮定を考慮してい

ない。しかしながら，この相互作用は長時間相関として

微粒子に作用し，緩和時間は Brown運動のそれよりも明
らかに長い。このことは，速度変化が小さくても，長時

間では速度による微粒子の変位が無視できないことを意

味し，相互作用が微粒子の挙動に重要な影響を与えると

考えられる。 
 

 
                    

 Fig.  1  Experimental  setup for the two-dimensional image intensifier. 
 
 



 

静電気力には，帯電粒子間に働くCoulomb力と，粒子表面
の電荷が境界面で鏡像として形成する鏡像力がある。本研究

では，微粒子に作用する力として，粘性抵抗力と拡散力，お

よび静電気力に着目することにする。そこでゆらぎの効果と

してランダムな力を外力の一種とみなして付加し，Brown運
動をする微粒子の運動方程式を構成した。 

 

3. 数値解析の方法 

3.1  乱数の生成方法 
エアロゾル微粒子の挙動を解析するにあたって，微

粒子の位置，帯電数，ランダムな運動などの計算に乱

数を用いる必要がある。一般に，2 次元乱数の生成に
は，数列Ynを擬似的に区間 [ 0, n 2 ]の乱数とみなし，
Zn =Yn / n 2とすることで区間 [ 0, 1 ]の一様乱数とする
Box - Muler法が用いられる。しかしながら，乗算合同
法は呼び出しごとに数個の演算しか必要としないため

計算が早いという利点を持つが，一方で生成する整数

列に系列相関があるという欠点を持つ。そこで本研究

ではこれらの系列相関を取り除くために，乱数の生成

にFig．2に示すBaysand - Durhamの切り混ぜアルゴ
リズムを用いた。このアルゴリズムを用いることで，

良質の長周期乱数列が得られた。 
 

 
Fig.  2   Routine for generating  random numbers. 

                (Baysand-Durham method) 
 
 
3.2  時間差分の決定 
エアロゾル粒子の挙動の研究において，0.5 µm 以
下の直径を持つ微粒子では Brown 運動による微粒子
の絶え間ない不規則な動きは重要である。この動きは

微粒子の周りの気体分子の衝突による熱ゆらぎにより

保持されている。それぞれの微粒子は同じ初期位置と

初期速度を持つ場合でも，異なる時間に異なる大きさ

の力を受ける。しかし，この揺動力による変動がとて

も速いと仮定したので，粒子の位置や速度などの物理

パラメータが変化するゆらぎ時間より十分長い時間間

隔∆t  であれば，各粒子が力を受けて移動する距離を
時間ごとに求めることができる。一方，Δt を大きく
とりすぎると１ステップで粒子が大きく直進してしま

い，実際の Brown 運動からかけ離れてしまう。した
がって，Brown 運動をする粒子の二乗平均移動距離
は気体分子の平均自由行程より小さくなければならな

い。 
帯電分布を制御してタバコの煙を用いた2次元イメ
ージインテンシファイアーによる可視化実験結果では，

粒子径0.2 µm，空気圧力101.3 kPa, 気温300 Kにおい
て∆t  =  9.70 µs となる。したがって，これらの点と計
算時間を考慮して，時間間隔∆t  を決定した。 

 

 

Fig.  3   Book-keeping method. 
 
 
3.3   粒子間の相互作用の計算法 
エアロゾル粒子の挙動を解析していくにあたり，無

帯電状態と帯電状態を比較することによって鏡像力が

与える影響について検討する。実際の数値シミュレー

ションでは，粒子が気体分子から受ける抗力，Brown
運動による拡散力，そして帯電粒子が無帯電粒子に与

える鏡像力ならびに帯電粒子間に働く Coulomb 力の
影響によるそれぞれの移動距離を求める。時間間隔

∆t  は1.0 µs とし，全体計算時間は0.1 s とした。領域
に 1600 個の粒子が存在することにした。また，計算
機のメモリーや計算時間の制限から，Fig．3 に示す
周期境界条件を用いて無限空間中の任意の空間での粒

子個数濃度は常に一定であると仮定した。これは，粒

子個数濃度が1012個 / m3の空間モデルに相当する。 
数値シミュレーションを開始する際に粒子の初期配
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置は次のように行う。まず，粒子を空間に均等に配置

し，その位置から適当な回数の Brown 運動をシミュ
レートし，空間に粒子をランダムに分散させ，これを

粒子の初期位置とする。その後，粒子の帯電分布が

Boltzmann平衡に従う整数の個数となるようにした。 
以上の状態を初期状態とし，静電気による鏡像効果

および Coulomb 力を加えた状態と加えない状態，す
なわち，同符号帯電状態および異符号帯電状態ではそ

れぞれ Coulomb 力による斥力と引力が作用するもの
とし，さらに微粒子のごく近傍では同時に鏡像力が働

くものとして，数値シミュレーションを行った。なお，

ここでは，粒子と気体分子の相互作用を変化させるた

めに，気体の種類を空気およびヘリウム 80 %と酸素
20 %の混合気体とした。これにより，Knudsen数の影
響を調べるために気体分子の平均自由行程を変化させ

て，微粒子の無次元距離分布の数値シミュレーション

を行った。 
 

４．解析結果および考察 

数値シミュレーションを行い，得られた微粒子個々

の位置座標より最近接距離を求め，得られた頻度分布

をFig. 4に示した。微粒子を正方格子状に並べたとき
の微粒子間の平均距離を 1.0とした場合，無次元距離
と頻度との関係を示す。ここで，無次元距離で 1.0と
は100 µm である。 

Fig. 5 より，微粒子の分散状態は，温度や気圧，お
よび気体の種類により異なることがわかった。また，

どの条件においても，同符号帯電状態および異符号帯

電状態で無次元距離分布には差異が認められた。さら

に，同符号帯電状態および異符号帯電状態の無次元距

離分布をより詳しく比較するために，最近接距離の平

均値および標準偏差を検討した。その結果，気体の種

類を空気およびヘリウム80 %と酸素20 %の混合気体
と変化させて，気体分子の平均自由行程の影響をみる

と，Knudsen 数の差によって微粒子挙動が変化するこ

とがわかった。Fig．4 の実験結果のように，同符号
の電荷をもつ微粒子で最近接距離の平均値は，気体分

子の平均自由行程の大きなヘリウム80 %と酸素20 %
の混合気体の場合に空気の場合よりわずかに小さな値

となった。Fig. 5 に示すように，実験と同じ数値解析
条件のもとで求めれた解析結果でも同様の結果が得ら

れ，Knudsen数との関係が明らかとなった。 
また，同符号帯電状態と異符号帯電状態の比較では，

異符号帯電状態での微粒子分散における最近接距離は

同符号帯電状態の場合より小さな値を示し，静電気に

よる鏡像効果と Coulomb 力の両方が微粒子群の動的

挙動に影響することがわかった。 
さらに，同符号帯電状態と異符号帯電状態の比較に

より，異符号帯電状態での微粒子分散における最近接

距離の平均値は同符号帯電状態の場合より大きな値を

示し，また分布の標準偏差は小さい値となった。した

がって，異符号帯電状態では比較的粒子同士が数個で

近傍に集まっていて空間的に不均質であるのに対し，

同符号帯電状態では粒子同士がある一定の距離をもっ

て均質な系を形成していると考えられる。 
一方，解析結果から，すべり効果を考慮した多数粒

子の Langevin方程式を用い，気相分散系の微粒子群の
粒子個数濃度変動データを求めて，ポアンカレ写像解

析と Lyapunov指数を算出した。Lyapunov指数により
微粒子群の時空間構造の安定性を検討した結果，実験

値が - 0.0430で数値解析値は - 0.0421となり，ともに安
定構造となり，しかも両者は良い一致を示した。この

ように，微粒子の帯電状態が形成する分散系は比較的

に安定な系であるが，その分散の程度は必ずしも均質

ではなく，局所的に粒子濃度の偏りを示す構造パター

ンをもつことが明らかとなった。 
その際に，帯電エアロゾル微粒子間の鏡像効果は有

為であった。微粒子個々の位置座標をより詳細に測定

して微粒子の動的挙動を観察した結果，微粒子群は粒

子濃度が疎な状態を中心として，その周りで Brown運
動をしながら，しかも疎蜜な状態を崩さずに存在する

ことがわかった。このことは，気体分子の熱運動にお

ける渦形成によるものと考えられ，温度条件を厳密に

制御した実験系における微粒子挙動の測定が望まれて

いる。 ここで， 微粒子群において，いくつかの微粒子 
 

 
 
Fig. 4  Distribution of  dimensionless distance of 

the nearest neighbors for unipolar charge. 
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Fig.  5      Distributions of dimensionless distance of the nearest neighbors  
under various experimental and numerical conditions. 
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にはお互いに干渉し合うようなグルーピング挙動がみ

られ，この結果は，帯電微粒子群の動的挙動が同符号

帯電状態での静電気的斥力と異符号帯電状態での静電

気的引力により異なるという実験結果および数値解析

結果を支持するものである。 
 また，計算領域の中心においた帯電した１個の微粒

子が及ぼす鏡像効果を考えて粒子運動の数値シミュレ

ーションを行った結果，帯電粒子の周りにある粒子と

の距離の平均値が初期分布での値と比較して小さくな

っており，エアロゾル粒子群の空間構造に鏡像力が影

響を及ぼすことも明らかにされた。 
 

5. 結   論 

 微粒子運動の動力学的数値シミュレーションによっ

て，Boltzmann平衡荷電分布に従う帯電エアロゾル微粒
子群の空間構造を検討した結果，次のことが明らかに

なった。まず，微粒子が他の複数の微粒子から鏡像力

および Coulomb 力という静電気力を受ける場合の粒子
運動の数値シミュレーションを行って，同符号帯電状

態および異符号帯電状態における微粒子間の無次元距

離分布を比較した結果，同符号帯電状態は異符号帯電

状態と比較して，微粒子間の静電気的斥力により空間

的に均質な分散状態を形成することが確認された。 
また，これらの数値解析結果は 2 次元イメージイン
テンシファイアーによる可視化による実験結果を支持

するものであった。気体分子の平均自由行程が異なる

２種類の空気およびヘリウム 80%と酸素 20%の混合気
体を用いて Knudsen 数の影響を調べたところ，微粒子
間の無次元距離分布は Knudsen 数により変化すること
がわかった。以上の数値解析と実験の結果から，気体

分子の平均自由行程程度に近い微小な粒子群では，鏡

像力および Coulomb 力という静電気力が微粒子間の相
互作用として有為となり，Brown 運動を伴うエアロゾ
ル粒子系における分散状態に影響を及ぼすことが明ら

かとなった。これらの知見は，気相中に分散する微粒

子に関する従来の粒子分散系理論に対し，新たな視点

が必要であることを示唆するものである。 
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