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粘土の記憶の実験
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粉体と水を混ぜて混合液を作り、ガラスやアク

リノレ製の容器に入れて温度・湿度一定の条件下で

乾燥させると、その後発生する亀裂パターンは多

くの場合図 1のような「干上がった沼地に見られ

る一様なセル構造」となるD このセル・パターン

については「亀裂ノくターンの特徴的なサイズは容

器に入れた混合液の深さに比例しているj などの

法則がすでに知られている[1]が、基本的に亀裂パ

ターンは常に一様なセル構造と考えられていた。

ところが、混合液を容器に入れてすぐの段階 図1 一様なセル・パターン

で容器を揺するなどの外力を加えた場合、ある状

況下ではセル構造以外の亀裂ノ《ターンが発生することが分かつた[210例えば、炭酸カ

ルシウムの粉末と水の混合液(質量比は 2: 1)を円形のシャーレ容器に入れた直後

に、容器を異なる方向に 1分間ほど揺すってから、乾燥破壊させてみよう。具体的に

は、図2では容器を縦に揺すり、また、図 3では角度方向へ容器を振動させて、その

後発生する亀裂ノ〈ターンの違いを観察した(振動方向は図中の矢印が示す)。
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図2:横縞状の亀裂パターン

乾燥後忍

図3:放射状の亀裂ノぐターン
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実験の結果、容器を縦方向に揺すった図 2で、は亀裂ノミターンは横縞になり、また、

角度方向に揺すった図 3では放射状の亀裂となった。図 2と図 3の揺すり方とその後

の亀裂パターンを比較すると、「初期に容器を揺すった方向j と「その後の亀裂の向

き」は常に垂直な関係にあることが見てとれる。このことは、混合液は初期に揺すら

れたことを記憶しており、「初期に外力の影響を受けたという記憶」が乾燥破壊時に

「亀裂パターンの模様」となって出現していることを示唆している。

粉体と水の混合液に初期外力が記憶されるメ

カニズムを調べるために、まず粉自身のサイズと

形状を走査型電子顕微鏡 (ScanningElectron 

Microscope (SEM)) (HITACHI製、日本大学理

工学部先端材料科学センター所有)で観察した。

図4は炭酸カルシワムの乾いた粉末の SEM画像

であり、画像のサイズは縦が 10μmに該当する。

図4より、炭酸カルシウムの粉末のサイズは 1'"'"

5μmの範囲であり、いわゆる粘土に分類される

ことがわかる。また、粉末の形状は粗くクラスタ

ー化も見られる。

粘土とはサイズが 5μm以下の微粒子を言い、水と混合させた時の混合液のレオ

ロジー的性質は「粉の質量比」の値によって大きく異なることが知られている。例え

ば、粉と水の混合液は、「粉の質量比」が小さい時は液状だが、「粉の質量比」が大き

くなるにつれて

液状(粘性流体) → 塑性状 → 半固体状 → 固体状

へと変化してし、く。そのため、「粉と水の混合液のレオロジー的性質」と「乾燥記憶

破壊のメカニズム」との関連性を調べるために、まず「混合液内の粉の質量比」を変

化させたときの混合液のレオロジーの変化を測定した。

「粉の質量比」が小さい状態は水が十分

にあって流動性のすぐれた状態なので混合

液はニュートン流体(通常の粘性流体)とな

るが、「粉の質量比」が増えるにしたがい混

合液の流れは「粘性流動」から「降伏応力を

ともなった塑性流動」へと変化してし、く。図

5は混合液内の「粉の質量比Jを変えたとき

の降伏応力の変化で、 DynamicStress 

Rheometer (DSR) (Rheomoetics社、山形

大学工学部ベンチャー・ビジネス・ラボラト

リー (VBL)所有)に直径25mm、角度0.1

radのConePlateを装着して測定した。
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図4 粉末の SEM画像
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図5より、「粉の質量比Jが50%以下では降伏応力がほとんどo(Pa)で粘性流
体的であるが、 50%以上になると塑性流動をおこし混合比が増加するにしたがい降伏

応力が急激に増加していくことがわかるD さらに 75%以上では水分が少なすぎて流

動性自身がほとんど失われてしまい、いわゆる半固体状態になっているD

混合液のレオロジー的な性質を踏まえた上で、「混合液内の粉の質量比」と「初

期外力の強さ」を変化させた乾燥破壊の実験をおこなった。混合液(粉は 360gに統

一、水量は「粉の質量比」に依存)を容器(一辺の長さが 20cmの正方形)に流し込

んだ直後に、初期外力として 1分間振とう器上で容器を一定の振幅(1.5cm) と周波

数で振動させ、その後一定の温度 (23+lOC)と湿度 (26土3%)の状況下で乾燥破壊

させた。本実験では、「粉の質量比」を 33%から 75%まで、初期外力の振動数を 20rpm

から 120rpmまで変化させて、質量比と振動数で、亀裂ノミターンの相図を作成した。

図6は初期外力の振動数を 45rpmに固定して「粉の質量比」のみを変えたとき

の亀裂パターンの変化を表示している口ここで、初期外力の方向は図中に示されたよ

うに横方向である o r粉の質量比」が 50%より小さく粘性的なニュートン流体の場合
は、初期に外力を加えて揺すってもその後の亀裂ノ《ターンは全く影響がない等方的な

セル・パターンになっていることがわかる。一方、「粉の質量比」が増加していくに

従い混合液は塑性流動化し、塑性流動化する 50%以上では初期の外力が記憶されて

おり「初期に容器を揺すった方向」とは垂直な方向に縞状亀裂が発生している。ただ

し、 60%のように塑性流動していても降伏応力の値が小さい場合は、亀裂ノ〈ターンは

完全な縞状とはならず「縞とセルの中間」的なパターンになっていることがわかる。

(塑性流動、 50%以上) 66 % ← 64% ← 60% 

縞状 縞状 縞・セルの中間

45rpm 

初期振動

4 ・h
可 F

(粘性流動、 50%以下) 33 % → 40% → 50 % 

セル状 セル状 セル状

図6: r粉の質量比」を変えたときの亀裂ノミターンの変化
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「外力の振動数」と「粉の質

量比」を変化させたときの亀裂

パターンの変化を相図として表

したものが図 7である。図 6の

振動数45rpmの時と同様に他の

振動数の場合も、振動数を一定

にして「粉の質量比」を増加さ

せると混合液が塑性流動化され

それに伴い初期外力が記憶され

て縞状ノ〈ターンへと変化する。

ところが、「粉の質量比」が多す

ぎ混合液の流動性が落ちて半固

体状態なってくると逆に外力が

記憶しにくくなる。これは、半固体状態では降伏応力が非常に大きな値をとるため容

器を揺すっても混合液が容器に張り付いたまま容器と一緒に動くだけで、実質的に混

合液にはせん断応力がかけられていないのが原因である。

以上のことをまとめると、図 7の相図より「初期外力を記憶する異方的な縞状パ

ターン」は「粘性液体で揺すられたことを覚えられない領域」と「固くてそもそも十

分に内部が揺すられていない半固体領域」の中間に位置する「適度な降伏応力をもっ

た塑'性流動をする混合液に適度な外力が加わった場合」に発生することがわかった[3]0

それでは、初期外力は「塑性流動を示す粉と水の混合液」にどのように記憶され

ているのであろうか?ひとつのメカニズムとしては、塑性流動をする混合液を揺すっ

たときに表面にシワが発生しその異方的なシワを起源として縞状亀裂が発生すると

いうシナリオが考えられるので、表面の観察をおこなった。

揺すられた後の混合液の表面にシワが発生していなし、か調べるために、まず揺す

った直後の混合液の表面を観察したが、マクロな凹凸やシワは見られなかった。次に、

実体顕微鏡と SEMによって乾燥破壊後の亀裂破片の観察をおこなった。図8はSEM

で撮影した縞状亀裂の破片の表面であり、図中の矢印は初期に揺すった方向を表して

いる。図8においても、表面における粉体の空間分布にはミクロな縞状構造やシワな
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図7:亀裂ノミターンの相図
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図8 電子顕微鏡による表面観察(画像の横幅は左図 40μm、右図 400μm)
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どのあきらかな空間的な異方性は見られなかった。

表面の影響を完全に取り除くために、揺すった後の混合液(1粉の質量比J67% 

で、 66粉の量を図7の相図を作成した時に用いた360gの倍の720gにして、混合

液の深さを深めの 15mmに調整したもの)の表面5mm程度を切り取ってその後乾燥

破壊をさせる実験もおこなった。具体的には、揺すって半日たち混合液がある程度乾

燥して流動性がなくなった段階で表面を静かに切除したが、その後乾燥して発生する

亀裂パターンは表面切り取り作業の影響を受けず「表面を切り取らない場合に出現す

る縞状パターンと同じ模様」になったので、記憶は混合液の表面ではなく内部に蓄え

られていることが確認された。

本実験をまとめると、粉と水の混合液を乾燥破壊させた時の亀裂パターンは初期

に加えられた外力の履歴に依存した異方性を示すことがあり、それは外力を加えられ

た時の混合液の「粉の質量比」が適度に大きく系のレオロジー的性質が塑性流動を示

す時に限ることが分かつた。初期外力の記憶がどこに保管されているかを調べるため

に、顕微鏡やSEMによる観察をおこなったが、表面的な空間的異方性は見られなか

った。同時におこなったレオロジー測定では「粉の質量比」の増加に伴う降伏応力の

増加などが見られ、あきらかに混合液内部にはミクロな構造が生じていることがうか

がえる。履歴依存乾燥破壊とは、顕微鏡観察では見えないほどのミクロな不均一構造

が、微弱であろうとも相対的に結合の弱いところは最終的には破壊されてしまうこと

により、結果として異方的な亀裂ノミターンの出現として視覚化されたもの、と言える。
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