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摘要：　 Ｊａｎｕｓ 微球是形状规则但表面构成不同的特殊颗粒．在 ＰＩＶ 实验平台上，以 Ｐｔ⁃ＳｉＯ２型 Ｊａｎｕｓ
颗粒 （ϕ ＝ １ μｍ，ϕ ＝ ２ μｍ）为研究对象，获取了通过非对称催化分解 Ｈ２Ｏ２产生自驱动情况下颗粒

的不规则运动轨迹，通过统计得出不同观测时间下 Ｊａｎｕｓ 颗粒在不同浓度 Ｈ２Ｏ２溶液（０％，２．５％，
５％，１０％和 １５％）中的 Ｈｕｒｓｔ 指数，实验清晰地表明了颗粒轨迹所具有的无规则运动与定向运动的

叠加以及反常扩散特征．随后将这一复杂运动分解为随机的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ（布朗）运动、自驱动及随机转

动的共同作用，并得出了不同因素所主导的特征时间尺度，合理地解释了所观察到的现象．
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引　 　 言

悬浮于流体中的微小颗粒会做永不停息的无规则运动，即 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动．２０ 世纪初，Ｅｉｎ⁃
ｓｔｅｉｎ，Ｓｍｏｌｕｃｈｏｗｓｋｉ 和 Ｌａｎｇｅｖｉｎ 的开创性工作奠定了 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的理论基础，随后 Ｐｅｒｒｉｎ 于

１９０８ 年进行了实验验证．对于一个理想的球形 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 粒子，一般认为在无规则分子热运动

撞击下，时间间隔 Δｔ 内的位移量 Ｌ 呈现典型的 Ｇａｕｓｓ（高斯） 分布，均方位移〈Ｌ２〉 则与观察时

间 Δｔ 成正比，满足〈Ｌ２〉 ＝ ２ＤΔｔ，Ｄ 为扩散系数．Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动是分子无规则热运动的宏观体

现，也是颗粒物宏观扩散输运的微观基础，表明颗粒体系自发地从高浓度向低浓度扩散以趋向

平衡态的过程．
一直以来，有关各种 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的研究内容不断拓展，研究手段也不断更新．与理想的

球形 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 粒子不同，在椭球的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动实验中，发现椭球颗粒在长轴方向上比短轴

方向扩散得更快，且 〈Ｌ２〉 不再满足 Ｇａｕｓｓ 分布，此时需要考虑随机转动对均方位移 〈Ｌ２〉 的影

响［１］ ．通过对悬浮于空气中的 ３ μｍ 微球的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动进行极短时间尺度下的精确测量［２］，
得到了空气分子与颗粒碰撞后数微秒时间内的速度与方向，证实了在这一时间尺度下颗粒运

动的定向性．对于更小的液体分子，通过分子动力学模拟获得了不同空间尺度下液态氩分子的
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运动轨迹，发现在使用小于分子平均自由程的空间观测尺度时，分子运动的轨迹趋近于直线，
而大于这一观测尺度时，则趋近于典型的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动［３］ ．上述研究对于充实和完善 Ｂｒｏｗｎｉａｎ
运动的理论具有重要的意义．

Ｊａｎｕｓ 颗粒是物理或化学性质不同的两部分所构成颗粒的总称［４⁃５］ ．近年来，有关 Ｊａｎｕｓ 颗

粒的自驱动受到流体力学、凝聚态物理、化学、材料等领域的广泛关注．特别地，当一个微米级

的球形两侧组成为催化 ／非催化表面时，与溶液混合后在反应侧 ／未反应侧会形成分子数的梯

度，在扩散泳力的推动下将化学能转变为机械能［６］，而且这一运动会与微球固有的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ
运动相叠加．由于自驱运动在微尺度下具有重要的应用前景，其机理研究正日益受到重视［７］ ．
近些年来，Ｇｏｌｅｓｔａｎｉａｎ 等［８］，Ｈｏｗｓｅ 等［９］，Ｋｅ 等［１０］ 从不同角度研究了 Ｊａｎｕｓ 微球的运动，但迄

今对 Ｊａｎｕｓ 颗粒的运动还没有形成统一的认识．目前，国内在 Ｊａｎｕｓ 颗粒的制备加工方面已开

展了许多工作［１１⁃１２］，但尚未开展与 Ｊａｎｕｓ 颗粒动力学特性相关的研究．
在上述研究中，由于颗粒形状、观测的时间尺度与空间尺度等因素的变化，在特定阶段所

观察到的颗粒运动形式不再具有典型 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的特征．本文将针对具有催化 ／非催化表面

形式的 Ｊａｎｕｓ 微球，研究几何形状为球形但组成不对称的微米级颗粒，通过 ＰＩＶ 实验平台测量

自驱动下颗粒的运动轨迹．在实验的基础上，统计不同观测时间下的位移并计算 Ｈｕｒｓｔ 指数，对
这一非典型 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的运动特征进行定量描述，最后通过建立简化的力学模型来获得对

这一非均质颗粒运动内在规律的认识．

１　 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的数学描述

一般认为 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的实质是一种无相关性的随机行走，其颗粒运动轨迹具有随机分

形的特征［１３⁃１５］ ．理想的分形体应具有不变的分维数，但对于实际的分形体，研究表明其分形维

数会随测量尺度的变化而变化，产生这种变化的原因在于实际存在的几何体不具有无限层次

的自相似结构，只有在某个观测尺度范围内其自相似性才严格成立．通常，Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的均

方位移 〈Ｌ２〉 和观察时间 Δｔ 满足下式：
　 　 〈Ｌ２〉 ＝ ｋΔｔ２Ｈ， （１）

式中， Ｈ 为 Ｈｕｒｓｔ 指数［１６］ ．随后，Ｍａｎｄｅｌｂｒｏｔ 将 Ｈ 指数推广到 ０～１ 之间的任意实数，引入了分数

Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的概念［１７］， Ｈ 指数成为了描述广泛意义上的分数 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的重要指标．当
Ｈ ＝ ０．５ 时，即为标准 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动；当 Ｈ ＝ １ 时，为直线运动；当 ０ ＜ Ｈ ＜ ０．５ 时，此时轨迹曲

线所构成的二维面较之标准的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动重叠部分更多；当 ０．５ ＜ Ｈ ＜ １ 时，这一类 Ｂｒｏｗｎ⁃
ｉａｎ 运动比标准 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动向周围空间扩散得更快．与之相对应，宏观上分别称为正常扩散、
弹道扩散［１８⁃１９］、 欠扩散和超扩散，从数学上看， 后 ３ 类反常扩散来源于时间和空间上的非对

称性．
利用双对数坐标中的斜率可以计算出 Ｈｕｒｓｔ 指数 Ｈ ．对式（１）两侧取对数可得

　 　 ｌｇ 〈Ｌ２〉 ＝ ２Ｈｌｇ Δｔ ＋ ｌｇ ｋ ． （２）
可以看出，对于典型的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动均方位移 〈Ｌ２〉 与时间 Δｔ在双对数坐标中整体呈直线，直
线的斜率值为 Ｈ 指数的 ２ 倍，对于其它的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动，则需要根据曲线的具体形式计算不

同时间尺度下的 Ｈ 指数，通过 Ｈ 指数的变化获得对运动的认识．

２　 Ｊａｎｕｓ 颗粒自驱运动实验

Ｊａｎｕｓ 颗粒实验在中科院力学所 ＬＮＭ 实验室（Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｎｏｎｌｉｎｅａｒ Ｍｅｃｈａｎｉｃｓ）
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ＭｉｃｒｏＰＩＶ 系统上进行，实验系统主要包括 Ｏｌｙｍｐｕｓ ＩＸ７１ 倒置荧光显微镜及 ＥＭＣＣＤ 图像采集

系统，其拍摄速度约为 ３５ ｆｐｓ ．Ｐｔ⁃ＳｉＯ２型 Ｊａｎｕｓ 颗粒是通过在普通 ＳｉＯ２微球一侧覆盖 Ｐｔ 获得的．
标称直径为 ϕ ＝ １ μｍ 和 ϕ ＝ ２ μｍ 的 ＳｉＯ２微球（中国石油大学标准化中心生产），ＳＥＭ 测量的

粒径为 ０．９６±０．０３ μｍ 和 ２．０８±０．０５ μｍ ．首先将颗粒悬浮液均匀地滴在抛光硅片上，然后低速

旋转，使得 ＳｉＯ２微球溶液在硅片上均匀铺展并晾干，之后利用电子束蒸发镀膜工艺（中科院半

导体所，美国 Ｉｎｎｏｔｅｃ 电子束蒸发台）在单层 ＳｉＯ２微球的上半表面蒸镀 ７ ｎｍ 厚的 Ｐｔ 膜．将 Ｐｔ⁃
ＳｉＯ２颗粒水溶液、超纯水及浓度为 ３０％的 Ｈ２Ｏ２溶液按比例配置成所需浓度的溶液（０％，２．５％，
５％，１０％，１５％）．设定 ＥＭＣＣＤ 的拍摄参数，两帧间隔为 ０．０５ ｓ， 曝光时间为 ０．００４ ｓ，然后调节

显微镜找到图像最清晰的位置，拍摄颗粒运动图像．由于 Ｊａｎｕｓ 颗粒为一半 Ｐｔ、一半 ＳｉＯ２的结

构，Ｐｔ 一侧在图像中为黑色，ＳｉＯ２一侧在图像中为灰色．本实验在 ｉｍａｇｅ Ｊ 图像处理软件上发展

了针对性的图像处理方法，通过对 Ｊａｎｕｓ 颗粒的灰度重构精确地确定了不同时刻图像中的颗

粒几何中心，进而可以得到不同时刻颗粒的位移和整体的运动轨迹信息．在实验条件一致的前

提下，在 １０～１５ 滴（每滴 ５ 个不同位置）进行拍摄，获得的总位移数据量约为 １０～２０ 万．详细的

实验过程可参考文献［２０⁃２１］中的相关内容．

３　 实 验 结 果

３．１　 均方位移

在对实验的图像序列进行处理后，可以得到颗粒中心在任一时刻的坐标 （ｘｉ， ｙｉ），从而计

算出 Δｔ 时间内在 ｘ，ｙ 方向的位移 Δｘｉ，Δｙｉ，并进一步计算出颗粒的位移 Ｌｉ 及均方位移〈Ｌ２〉：

　 　 Ｌｉ ＝ Δｘ２
ｉ ＋ Δｙ２

ｉ ， （３）

　 　 〈Ｌ２〉 ＝ １
ｎ∑

ｎ

ｉ ＝ １
Ｌ２
ｉ ， （４）

式中， ｎ 的取值为所选取的 Δｔ 内两帧间隔的个数．
由实验数据整理的结果如图 １ 所示．

（ａ） ϕ ＝ １ μｍ （ｂ） ϕ ＝ ２ μｍ

图 １　 Ｊａｎｕｓ 微球的 ｌｇ 〈Ｌ２〉 ～ ｌｇ Δｔ 曲线

Ｆｉｇ．１　 Ｔｈｅ ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｏｆ ｌｇ 〈Ｌ２〉 ～ ｌｇ Δｔ ｆｏｒ Ｊａｎｕｓ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｉａｍｅｔｅｒｓ

图 １ 为 ϕ ＝ １ μｍ 和 ϕ ＝ ２ μｍ 的 Ｊａｎｕｓ 微球的 〈Ｌ２〉 ～ Δｔ 双对数曲线，从图中可以看出，两
种颗粒曲线具有共同的变化趋势．首先，在纯水中的曲线基本呈一直线，斜率约为 １．当 Ｊａｎｕｓ 微
球被放入 Ｈ２Ｏ２溶液中，曲线斜率开始随时间 Δｔ 变化，在初始阶段，曲线基本呈线性，斜率与纯
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水中的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动接近，随后曲线的倾斜程度逐渐增加，至数据的末端曲线又恢复为直线．
对比两种颗粒不同阶段的转变位置可以看出，在 Ｈ２Ｏ２溶液中，２ μｍ 颗粒的曲线斜率由增加至

趋稳的转折时间较 １ μｍ 颗粒所需的转折时间更长．

（ａ） ϕ ＝ １ μｍ （ｂ） ϕ ＝ ２ μｍ

（ｃ） ϕ ＝ １ μｍ 与 ϕ ＝ ２ μｍ 的对比

（ｃ） Ｔｈｅ ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ ϕ ＝ １ μｍ ａｎｄ ϕ ＝ ２ μｍ
图 ２　 不同浓度下 Δｔ ～ Ｈ 时间的变化曲线

Ｆｉｇ．２　 Ｔｈｅ ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｃｕｒｖｅ ｏｆ Δｔ ～ Ｈ ｆｏｒ Ｊａｎｕｓ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ ｓｕｓｐｅｎｄｅｄ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ⁃ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ Ｈ２Ｏ２ ｓｏｌｕｔｉｏｎｓ

３．２　 浓度对 Ｈ 指数的影响

对图 １ 数据进行拟合，得到 ｌｇ 〈Ｌ２〉 ～ ｌｇ Δｔ的四阶拟合多项式（决定系数Ｒ２ ＞ ０．９９９ ５） ．进
一步计算出多项式的一阶导数得出所对应的斜率，根据公式（２） 计算不同 Δｔ 下的 Ｈ 指数（图
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２） ．可以看出，在最低浓度（纯水） 中的数据基本与 Ｈ ＝ ０．５ 的标准 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动符合，验证了

实验和数据处理方法的可靠性．而对于最大浓度 １５％下的数据，具有与其他浓度数据不太一致

的趋势．需要说明，造成这一现象的原因可能是由于这一浓度下颗粒的运动范围过大，出离了

显微镜观察视野，造成统计的实验数据偏少，但文中仍保留这一数据，以充实对整体变化趋势

的认识．
图 ２ 给出两种颗粒分别处于不同浓度溶液中的 Δｔ ～ Ｈ 指数曲线．通过对比分析可以看出

如下的规律或现象：
１） 整体上，在实验所能使用的最小观测时间间隔 （Δｔ ＝ ０．０５ ｓ） 下，Ｈ指数介于 ０．６ ～ １ 之

间，然后，随着时间间隔的增加两种颗粒的 Ｈ指数均呈下降的趋势．如前所述，Ｈ ＝ １和 ０．５分别

代表直线运动和无规则运动．因此，这一 Ｈ 指数整体下降的趋势说明了颗粒在较短观察时间间

隔下具有更多的定向运动成分，而随着观察时间间隔的加长，则呈现出无规则运动．
２） 此外，对于 １ μｍ 颗粒，约在 Δｔ ＝ ５ ｓ时完全趋近于Ｈ ＝ ０．５ 的线，而 ２ μｍ 颗粒尽管整体

趋势相同，但在实验观测所能使用的最大时间间隔内 （Δｔ ＝ １５ ｓ），仍未完全趋近Ｈ ＝ ０．５的线，
说明小颗粒从定向运动向无规则运动转变的特征时间更早．特别地，对于同一粒径，可以看到，
不同浓度下的Ｈ指数线几乎在同一时间间隔下趋近至Ｈ ＝ ０．５ 的线，即这一转变的特征时间近

似与浓度无关．
３） 从细部来看，在短时间间隔 （Δｔ ＜ ０．１ ｓ） 情况下，对于两种粒径的颗粒，其 Ｈ指数均随

着溶液浓度的增加而增加，Ｈ 指数的范围介于 ０．６～１ 之间，其中 １ μｍ 颗粒的 Ｈ 指数整体略低

于 ２ μｍ 颗粒．这说明高浓度会增加颗粒所具有的定向运动成分，而大颗粒则较之小颗粒具有

更多的定向运动成分．
４） 更深入的观察还可以看到，在短时间间隔 （Δｔ ＜ １ ｓ） 情况下，两种颗粒在高浓度溶液

情况下，Ｈ 指数会表现出较长时间的水平趋势，而同样时间间隔下，低浓度溶液中的 Ｈ 指数则

呈现先上升后下降的趋势．说明，小颗粒的运动还具有从无规则的随机运动先趋向于定向运

动，而后再转向无规则运动的特征，而大颗粒或高浓度情况下，这一趋势并不明显．

４　 Ｊａｎｕｓ 颗粒的力学模型

在典型的球形粒子的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动中，受外界流体分子的随机撞击，球形颗粒会同时发

生平移与旋转，但由于旋转不会影响平移位移的统计量，在平动扩散系数的计算中通常不考虑

旋转因素．而 Ｐｔ⁃ＳｉＯ２型 Ｊａｎｕｓ 颗粒由于非对称的结构将产生自驱动力，这一驱动力的瞬时方向

取决于颗粒在这一时刻的姿态，这时必须考虑外部流体分子随机碰撞力矩所产生的瞬时转角

变化．因此，Ｊａｎｕｓ 自驱动过程应该包括 ３ 个动力学因素的贡献：随机撞击的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力、随机

撞击产生的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力矩以及由于自建浓度梯度引起的自驱动力．下面针对这一问题建立包

含上述因素的简化力学模型，尝试对这一问题进行解释．
４．１　 Ｂｒｏｗｎｉａｎ力、Ｂｒｏｗｎｉａｎ力矩与自驱动力

流体分子撞击颗粒产生随机的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动，可将其等效为在颗粒上施加一个随机的

Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力，其表达式为［２２］

　 　 ＦＢｒｏｗｎｉａｎ ＝ ξ
１２πｋＢＴμＲｐ

Δｔ
， （５）

式中， ξ为随机数，ｋＢ 为Ｂｏｌｔｚｍａｎｎ（玻尔兹曼） 常数，Ｔ为热力学温度， μ为动力粘滞系数，Ｒｐ 为

粒子半径，Δｔ 为观察时间间隔．明显地，Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力随观察时间间隔的增大而减小，在短时间间
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隔内这一瞬时力更大，长时间间隔下 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力则趋近于 ０．
与平动扩散相对应的是转动扩散，即颗粒在随机 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力矩的作用下，产生一瞬时的

随机转角而随机转动．通常，采用转动角速度 Ω 来描述转角变化的快慢，其大小取决于转动力

矩与颗粒表面流体粘滞力的比值，可表示为

　 　 Ω ＝ ｄθ
ｄｔ

＝
Γθ

ｆｒ
， （６）

式中， Γθ 为力矩， ｆｒ 为流体粘滞力的摩擦系数（８πμＲ３
ｐ） ．这里，假设产生 Ｊａｎｕｓ 颗粒随机转动

力矩的力与 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力为同一量级，力臂为颗粒的半径，将式（５）代入式（６）中，整理可得

　 　 Ω ＝ ｄθ
ｄｔ

≈ Δθ
Δｔ

～
ＦＢｒｏｗｎｉａｎ·Ｒｐ

８πμＲ３
ｐ

～
３ｋＢＴ

１６πμＲ３
ｐ

· １
Δｔ

． （７）

对某一给定大小的颗粒，其转角 Δθ 与观察时间 Δｔ 存在如下关系：

　 　 Δθ ～
３ｋＢＴ

１６πμＲ３
ｐ

·（Δｔ） １ ／ ２ ． （８）

因此，在短时间间隔内，颗粒的转角很小，而随着时间 Δｔ 的增大，颗粒具有出现大转角的

可能．
Ｐｔ⁃ＳｉＯ２型 Ｊａｎｕｓ 颗粒在 Ｈ２Ｏ２溶液中，颗粒表面将发生催化分解反应，使得颗粒两侧产生

浓度梯度，驱动颗粒从浓度高的一侧向浓度低的一侧运动．已有不同力学模型描述这一过程，
其中扩散泳力是较常用的一种，认为扩散泳力正比于浓度梯度，可简单表述为 ＦＤＦＰ ＝ σ·Ñｃ，▽ｃ
为 Ｊａｎｕｓ 颗粒自建的浓度梯度，σ 为迁移速率常数，在粒径和 Ｈ２Ｏ２溶液浓度给定的情况下， σ
为一常数．当粒径或溶液浓度增加时，σ 会相应增加，即大颗粒或高 Ｈ２Ｏ２溶液浓度下的扩散泳

力 ＦＤＦＰ 会更大．
依据上述公式计算，并结合已有的实验结果及相关文献，对于不同粒径、不同浓度下的上

述 ３ 种动力学因素的数据整理如表 １ 所示．
表 １　 不同粒径 Ｊａｎｕｓ 颗粒的特征参数对比

Ｔａｂｌｅ １　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ Ｊａｎｕｓ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｉｚｅｓ

Δｔ ／ ｓ

ϕ ＝ １ μｍ

ＦＤＦＰ × １０１４ ／ Ｎ

２．５％ ５％ １０％
ＦＢｒｏｗｎｉａｎ ／ Ｎ Δθ ／ （ °）

ϕ ＝ ２ μｍ

ＦＤＦＰ × １０１４ ／ Ｎ

２．５％ ５％ １０％
ＦＢｒｏｗｎｉａｎ ／ Ｎ Δθ ／ （ °）

１０－４

１０－３

１０－２

１０－１ ２．１８ ３．７８ ６．２５

８．７３×１０－１３

２．７６×１０－１３

８．７３×１０－１４

２．７６×１０－１４

１
３
８
２５ ６．７９ ９．５０ １０．３

１．２３×１０－１２

３．９０×１０－１３

１．２３×１０－１３

３．９０×１０－１４

０
１
３
９

１
５
４０

８．７３×１０－１５

３．８６×１０－１５

８０
１８０

１．２３×１０－１４

１．９３×１０－１５

２８

１８０

４．２　 平动特征时间 τＴ 与转动特征时间 τＲ

首先，通过比较 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力与自驱动力的大小，可以得到划分随机平动与定向平动居于

主导的特征时间，即根据 ＦＢｒｏｗｎｉａｎ ＝ ＦＤＦＰ 计算出与平动相关的特征时间 τＴ ．当粒径为 １ μｍ 时，
在 ２．５％，５％，１０％的 Ｈ２Ｏ２溶液浓度，平动特征时间分别为

　 　 τＴ２．５％ ＝ ０．１６０ ｓ， τＴ５％ ＝ ０．０５３ ｓ， τＴ１０％ ＝ ０．０２０ ｓ；
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当粒径为 ２ μｍ 时，在同样浓度下 τＴ 分别为

　 　 τＴ２．５％ ＝ ０．０４８ ｓ， τＴ５％ ＝ ０．０２２ ｓ， τＴ１０％ ＝ ０．０１９ ｓ ．
对于纯水则意味着这一时间趋于无穷大．

其次，根据公式（８）可以进一步计算不同粒径下颗粒随机转动的特征时间 τＲ ．区别于利用

τＲ ～ １ ／ ＤＲ（ＤＲ 为旋转扩散系数） 的数量级估算方式，认为只有当颗粒转角覆盖 ±π时，颗粒才

达到了完全意义的随机转动，具有向任意方向转动的可能，故取 Δθ ＝ ± π，计算出转动的特征

时间 τＲ ．粒径为 １ μｍ时，τＲ１ μｍ ≈５ ｓ；粒径为 ２ μｍ时，τＲ２ μｍ ≈４０ ｓ ．这一时间尺度远大于平动

的时间尺度 τＴ ．另外由公式（８）也可以看出这一特征时间是与浓度无关的．
４．３　 Ｊａｎｕｓ 颗粒分数 Ｂｒｏｗｎｉａｎ运动的 ３个阶段

总体来看，由于 ３ 种影响 Ｊａｎｕｓ 颗粒运动状态的力学因素与 Δｔ 的依赖关系不同， 其中，
ＦＢｒｏｗｎｉａｎ 随 Δｔ 的增大而减小， 外部转矩产生的转角 Δθ 随 Δｔ 的增大而增大，扩散泳力则保持不

变．因此，观察所采用的 Δｔ将决定所获得的物理图像．下面通过比较观察时间 Δｔ与特征时间 τＴ

与 τＲ 的关系，阐述 Ｐｔ⁃ＳｉＯ２型 Ｊａｎｕｓ 颗粒在不同浓度中产生不同运动形式的原因．

图 ３　 Ｊａｎｕｓ 颗粒运动的特征时间示意图

Ｆｉｇ．３　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ｔｈｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃ ｔｉｍｅｓ ｏｆ ａ Ｊａｎｕｓ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅ’ｓ ｍｏｔｉｏｎ

图 ３ 给出了同一颗粒粒径不同溶液浓度下由不同 τＴ 和 τＲ 划分所得到的运动分区：
１） Ⅰ区———Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动 （Δｔ ＜ τＴ ≪ τＲ）：这时Δｔ远小于 τＲ，颗粒旋转很小，以平动运动

为主．又由于Δｔ ＜ τＴ，ＦＢｒｏｗｎｉａｎ 大于 ＦＤＦＰ， 因此这一区间为 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动所产生的平动居于主导

的运动．
２） Ⅱ区———自驱动 （τＴ ＜ Δｔ ＜ τＲ）：这一阶段 Δｔ 适中，ＦＤＦＰ 的作用超过 ＦＢｒｏｗｎｉａｎ 的贡献，

同时完全意义上的随机转动尚未达到， 总体特征是定向性．尽管不能将其理解为各个因素简

单地线性叠加， 但这一区间仍可看成是整体趋势从 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动向类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动过渡的

阶段．
３） Ⅲ区———类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动 （Δｔ ＞ τＲ ≫ τＴ）：这时 Δｔ 远大于 τＴ，ＦＢｒｏｗｎｉａｎ 的作用可以忽

略，而随机转矩引起的转动扩散现象居于主导．这一阶段在颗粒姿态及力 ＦＤＦＰ 的共同作用下，
颗粒会出现与典型 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动类似的随机运动，但其强度取决于 ＦＤＦＰ， 随机性则由转角决

定，因此这一区间称之为“类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动”．
为简洁起见，图 ３ 仅给出了一种颗粒粒径．对于不同粒径的情况，曲线和相应特征点的位

置会有所变化．对于更大的粒径， ＦＢｒｏｗｎｉａｎ 曲线将右移，与不同浓度对应的 ＦＤＦＰ 曲线将抬高，与
τＲ 对应的垂线将右移．

在区分了不同的运动类型后，将从 Ｈ 指数角度解释所观察到实验状态．如前所述，完全的

９６６自驱动 Ｊａｎｕｓ 微球的分数 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动研究



随机运动（Ｂｒｏｗｎｉａｎ 或类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动）其 Ｈ 指数均为 ０．５，而定向运动则为 １．各个典型阶段

的 Ｈ 指数及变化的示意图如图 ４ 所示，其中图 ４（ａ）为Ⅰ→Ⅱ阶段的变化，图 ４（ｂ）为Ⅱ→Ⅲ阶

段的变化．

（ａ） 平动 （ｂ） 转动

（ａ） Ｔｒａｎｓｌａｔｉｏｎａｌ ｍｏｄｅ （ｂ） Ｒｏｔａｔｉｏｎａｌ ｍｏｄｅ
图 ４　 Ｊａｎｕｓ 颗粒不同动力学模式下的 Ｈ 指数示意图

Ｆｉｇ．４　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ｉｎｄｅｘ Ｈ ｏｆ ｔｈｅ Ｊａｎｕｓ ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｙｎａｍｉｃ ｍｏｄｅｓ

根据图 ４（ａ），可以看出，当 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力主导时，颗粒呈现无规则 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动， Ｈ ＝ ０．５．
当 Δｔ ＞ τＴ 后， ＦＤＦＰ 大于 ＦＢｒｏｗｎｉａｎ 的贡献， Ｈ指数则开始增加， 理想状态趋近于 Ｈ ＝ １ 的直线运

动．需要强调的是，这一过程与溶液浓度和颗粒粒径均有关，在不同浓度 Ｈ２Ｏ２溶液中，颗粒

Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力与扩散泳力达到平衡的 τＴ 不同，表现为高浓度下颗粒更早地从 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动向自

驱运动转变，而低浓度下更晚．根据图 ４（ｂ）可以看出，在 ＦＤＦＰ 主导时Ｈ ＝ １，当Δｔ 趋近于 τＲ 后，
ＦＤＦＰ 与随机转动叠加，产生了完全随机的类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动， Ｈ 指数恢复至 ０．５，这一过程仅与

粒径有关．Ｈ２Ｏ２溶液浓度越小，平动特征时间 τＴ 越大．
４．４　 模型与实验的对比

根据实验数据可知，实验所使用的采样时间间隔（由 ＣＣＤ 决定）介于 ０．０５ ～ １２ ｓ 之间，没
有完全覆盖两种颗粒的特征时间 τＴ 和 τＲ 所划分的运动区间，因此实验数据无法对整个模型进

行验证．尽管如此，这一片段的实验数据也充分证明了模型的合理性．
首先，通过实验可以看到对于 １ μｍ 的颗粒，在不同浓度下几乎在同一时间趋近了 Ｈ ＝ ０．５

的类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动线，趋近的时间约为 Δｔ ＝ ５ ｓ 处，与模型的预测很好地吻合；而 ２ μｍ 颗粒在

大时间尺度下，看似没有规律，但根据模型可知，其相应的 τＲ 约为 ４０ ｓ，而目前实验最大时间

间隔 Δｔ ＝ １２ ｓ，远未达到这一阶段，因此，在实验曲线上表现为 Ｈ 指数正处于整体开始下降的

阶段．
其次，实验还验证了模型关于浓度的影响．以最小时间间隔 Δｔ ＝ ０．０５ ｓ 截取图 ４（ａ）的曲

线，可以看到，对于同一颗粒其高浓度线位于低浓度线的上方，且高浓度线更接近于直线运动

的 Ｈ ＝ １ 线．这一趋势，在不同粒径的对比上同样正确，即大粒径颗粒较小粒径颗粒更早趋近于

直线运动，因此，同样浓度下，２ μｍ 颗粒一般位于 １ μｍ 颗粒线的上方．
最后， 对于最小浓度 ２．５％， 实验数据表明其具有 Ｈ 指数先升高后降低的趋势．模型同样

表明， 只有在低浓度下， 其平动特征时间 τＴ ＝ ０．０４８ ｓ， 非常接近所使用的最小时间间隔 Δｔ ＝
０．０５ ｓ，这时能够观察到 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动主导的阶段．因此，合理地揭示了在低浓度下完整出现 Ｈ
指数先上升而后下降的原因．其余情况下，受溶液浓度和颗粒粒径的影响，在现有实验条件下
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只是获得了整个运动的片段．

５　 讨论与结论

首先，由于现有实验条件所限，目前的数据无法支撑模型的全部结论，接下来需要不断改

进实验手段，深入研究这一现象．如本文中的采样最小时间间隔为 ０．０５ ｓ，无法获得更小时间间

隔的以 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动为主导的颗粒运动轨迹；此外，显微镜的视野受到硬件条件的限制，高浓

度下颗粒运动范围极易超出视野，导致统计数据量不够；实验中也没有考虑催化放热反应导致

的温度升高的影响等．后续可以通过硬件条件的改善来逐步充实数据．
其次， 这一模型可为后续实验提供定性的依据．目前简化模型已可以大体预示在现有观

察时间和实验条件下的不同现象， 证明了其合理性．据此， 可以针对性地开展验证性实验， 如

在图 ３ 右下区域所代表的极低浓度下的颗粒运动实验，将有可能获得颗粒 Ｈ 指数直接从

Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动向类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动转化的过程，而不会经历自驱动的情况，但目前这一区域尚

无数据支撑．
再次，现有模型仍有很大的改进余地．如在 τＲ 的确定过程中，从式（８） 可以看出 τＲ 与溶液

浓度无关．但是，目前部分实验数据表明 τＲ 会随着浓度的增加而减小，另一部分实验结果则给

出了相反的趋势，这时非常有必要从模型出发找出出现这些矛盾现象的原因；其次，在过渡的

自驱动阶段，各个因素之间的影响仍无法简单确定，不能简单地认为这一过程是 ３ 种机理的叠

加，因此这里仍有很多问题需要解决．对于高浓度下的颗粒运动特性，沿用目前的模型也会出

现较大的偏差，此时由于溶解性 Ｏ２的不断积累变成尺寸可观的气泡并破裂，导致以分子数浓

度为基础的自驱动力模型不再成立．
接下来，笔者认为宏观上这一实验还具有非平衡态热力学方面的意义．由热力学可知系统

自发趋近于热力学平衡态的过程是系统无规则性最大化的过程．Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动是颗粒物扩散

的微观基础，大量颗粒将在 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动作用下自发地均匀分布，实现系统无规则性的最大

化．对于这样一个已经达到平衡态的系统，在大时间尺度下再次进入类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动的状态很

难解释．笔者认为，根源在于自驱动将两个相对独立的随机现象（或热力学平衡态）进行关联

后，纳入了原本不显现的自由度（Ｊａｎｕｓ 颗粒的姿态与转角），而 Ｊａｎｕｓ 颗粒的反常扩散行为可

以认为是体系通过获得外部催化分解的能量从一个低自由度的平衡态向另一个高自由度的平

衡态的自发转变，这一研究将为反常扩散提供一种可能的动力学机制．
最后，本文研究的是组成不对称但几何形状为球形的微米级颗粒，对于形状非对称的球形

颗粒，如椭球形颗粒不在本文讨论范围之内．文献［１］开展了对椭球形颗粒无自驱动的 Ｂｒｏｗｎ⁃
ｉａｎ 运动研究，说明其均方位移与时间间隔为非线性关系．而一旦加入自驱动，且假定自驱动方

向与椭球的长轴一致，可以推断颗粒会具有更强烈的定向能力，与标准的 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动偏离

更大．
总之，本文以 １ μｍ 和 ２ μｍ 直径 Ｊａｎｕｓ 颗粒在不同浓度下的自驱运动 〈Ｌ２〉 ～ Δｔ的实验数

据为基础，计算得出了Ｈ指数随Δｔ的变化曲线．Ｈ指数变化表明观察时间间隔不同时颗粒可能

分别处于 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动、自驱动及类 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动状态，所处状态受颗粒大小和浓度高低的

影响．通过建立包含 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力、Ｂｒｏｗｎｉａｎ 力矩及自驱动力 ３ 个因素的简化力学模型，获得了

平动特征时间 τＴ 及转动特征时间 τＲ，据此合理地划分了 ３ 个运动阶段以及各个阶段的主导力

学因素．通过与实验结果的比对，模型能够较好地解释所观察到的现象．这一研究为后续 Ｊａｎｕｓ 颗

粒的研究奠定了基础，同时也为热力学非平衡态及反常扩散行为的研究提供了基础实验数据．

１７６自驱动 Ｊａｎｕｓ 微球的分数 Ｂｒｏｗｎｉａｎ 运动研究
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