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In this report， we仕iedto m伺 sure白etemperature dependence of∞ntact 

ang1es， es肝ciallyfocusing onωn包.ctangles on superheated walls， by two kinds of 

e耳児riments. One is liquid drop1et method 也 which 也e temperature of 

surrounding Ar gas atmosph町 ewas ∞n仕'Ol1edequal句 superh伺.tedwalls， and白e

∞n旬.ctang1es of liquid drop1et were m伺 sured. The oth町 oneis highly-subc∞1ed 

semi-two-dimensiona1 boiling expぽ加en恰， and 也e ωn隊 t ang1es of 

semi-two-dimensiona1 bubb1es were measured. The obtained res叫tsindiαte 

出at伺凶librium，advancing and receding∞ntact ang1es slight1y d町 'easeswi白血e

temperature泊ぽ伺sesund町出esa知ration temperatur~. We ∞叫dmeasure 

∞n包.ctang1es on supぽh伺.tedwalls by白esubcoo1ed bo泊ngmethod， showing li仕1e

temperature dependence. 

Key Wor由:Contact Angle. Wett:ing. Bo副ng，Sur色偲 Chemis位y

1 .研究の背景と目的

367 

本報告は、接触角の温度依存性、特に沸点以上の接触角を測定した結果および考

察を報告したものである。

まず、沸点以上の接触角を測定する意義について述べる。

*機械工学科 料大学院工学研究科機械工学専攻
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沸騰熱伝達は工業的に広〈用いられており、その伝熱特性(沸騰曲線)の予測及

ぴ制御方法の確立が重要であるが、未解決点の lつに国体面濡れ性の評価方法の問

題がある。沸騰曲線に強く影響を及ぼす濡れ性は、今のところ常温で測定された平

衡接触角によって表される場合が多い (1)が、沸騰現象は沸点以上に過熱された固体

面上でおこる動的な現象であり、常温での平衡接触角により固体面濡れ性を評価す

ることは本来は妥当ではない o 従って、沸点以上の(動的な)接触角を常温での平

衡接触角から推算する方法を確立することが重要となる o

また、ヒートパイプ、熱交換器、電子部品の冷却機器などに広く用いられる液膜

蒸発伝熱に関しては、液膜が破断しドライパッチが生じると伝熱性能が著しく低下

する事が知られている。これまでの液膜蒸発伝熱に関する研究 (2)により、その破断

機構解明のため沸点以上の動的な接触角およびその温度依存性を知る事が重要であ

ることが知られている。

このように、静的・動的な接触角の温度依存性、特に沸点以上の接触角を知るこ

とは重要であることが分かるが、沸点以上では不可避的に液体の蒸発・液体中の発

泡が発生するため測定が困難とされてきた。 Table.lはこれまでの接触角温度依存

性の測定例(3)-(A)である。表は左列から測定者、固体面材料、液体の種類、そして

平衡・前進・後退接.触角を縦軸に温度を横軸にとったときのグラフの傾き、および

沸点以上の接触角測定の有無を示している o 表からも分かるように、沸点以上の接

触角測定例は 1つあるのみであり、沸騰熱伝達や液膜蒸発伝熱で重要な金属国体面

Table.l Measured values of temperature dependence of conta~t angles 

国体 漉体 d 8e/dT d 8ad/dT d 8 rd/dT 沸点以上の接触角

Petke and Ray ポリエチレン 水 -0. 11 +0. 02 G 
(3) ポリスチレン -0. 04 -0. 01 G 

ポリアセタル -0. 14 士o. 00 G 
ポリカーポナイト -0. 06 +0. 06 G 
ポリエステル -0. 14 +0. 06 G 
フルオポリマー -0. 05 -O. 04 G 

lTadros et al. (4) 銅 水 +0. 408 
(Stearic acid 

のコーティング}

Ponter et al. (5) 鋼 水 -0. 1 35 

Neumann et al. PTF.E(=テフ nーデカン -0. 106 
ロン) nーアンデカン -0.057 

n-ドデカン -0. 012 
n-トリデカン 土o

nーテトラデカン 土o
n-ぺンタデカン 土o

n-ヘキサデカン 土o

IWhaler可andlai(7) ソーダガラス#1 水 +0. 257 
ソーダガラス#2 +0. 170 
ソーダガラス#3 +0.006 
ソーダガラス#4 +0.003 
ソーダガラス#5 土o

ソーダガラス#6 +0.458 
ソーダガラス#7 + o. 306 

陣司・慣例 銅 水 -0. 619 -0.563 -1. 2.0 
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上での測定例は見あたらない。また、沸点以下での接触角温度依存性は固体面と液

体の組み合わせや測定者により異なっており、これらの結果を合理的に説明しうる

解析はなされていない o

以上を背景として筆者らは、種々の固体面上での水滴の平衡・前進・後退接触角

を測定し、その温度依存性、特に沸点以上の接触角測定を試みたけ}。そこでは、沸

点以上の接触角を可能にするため発泡開始温度を高くさせることを目指して、表面

を鏡面仕上げ (RU 1--O.03μm) した面を数種用意した。その結果、鏡面仕上げされ

たテフロン、石英ガラス、単結晶サファイア面上で沸点以上の接触角を測定できた o

しかしこの実験は実験室雰囲気中で行ったため、 (A)液滴や雰囲気温度を固体面

温度と等しくなるようにコントロールできていないことや、 (B) 雰囲気の成分が

日によって異なり、固体面表面の化学的性質をコントロールできていないなどの問

題がある。

そこで本報告では、前報の実験を改良し、雰囲気をアルゴンガスで満たし、かっ

液滴と雰囲気温度を固体面温度と等しくなる様にコントロールし、液滴の動的・静

的な平衡・前進・後退接触角を種々の固体面上で温度を変えながら測定した。さら

に、特に沸点以上の固体面上での接触角を測定するために、高サプクール疑似二次

元沸騰中の気泡形状から接触角を測定する事を試みた。

2. 液滴の接触角の測定

2. 1 実験装置及び方法

Fig.lに示すように実験装置は加熱装置、液滴供給装置から構成されている。加

① syringe 

② Kicrogauge 

③ Rectangular Enclosure 
made of Acrylic Plate 

④ Test Surface 

⑤ Enclosure made of 
Bakeli七ePlate 

⑥Axis 

⑦ Nickel-Chrominum Hea七er

⑧ Stopper 

⑨ Volt Slider 

⑩ Thermocouples 

⑪工ceBox 

⑫ Digital Multimeter 

⑮ CCD Camera 

⑭ Video Recorder 

⑮ Koni七or

⑮ Light 

Fig.l Experimental apparatus of liquid droplet method 
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8 e = 2 t a n -l(→~) 

Fig.2 Method of measuring equilibrium， advancing and receding contact angles 

熱装置はヒータを組み込んだ銅ブロック、固体面及びベークライト樹脂製容器で構

成され、 6種類の固体面(銅、アルミニウム、ステンレス鋼 [SUS304]、石英ガラス、

単結晶サファイア、テフロン)はシリコン接着剤で銅ブロックに接着した o また銅

ブロック内部と固体面表面に熱電対を設置し固体面表面温度を測定した o ベークラ

イト樹脂製容器上部には軸が挿入してあり傾けることが出来る o これにより、容器

が水平であるときの平衡接触角、および容器を傾けるにより液滴が動き始める前の

静的な前進・後退接触角、そらに液滴が動き始めた時の動的な前進・後退接触角を

測定した o 液滴供給装置はマイクロゲージにより固体面上に少量のイオン交換・蒸

留水滴を供給することができる o 固体面は一辺40mm厚さ 2mmの正方形板であり、テ

フロンについては熱伝導性が非常に低いため、銅板の上に厚さ o.1mmのテフロンシ

ートを接着した物を使用した。また、装置周辺をアクリル板で囲み内部をアルゴン

ガスで満たしてヒータを設置して雰囲気温度と国体面温度を等しくなるようにコン

トロールした o 実験は固体面温度を常温から 200Cの間隔で上昇させて、発泡・蒸発

のため接触角の測定が出来なくなるまで測定を行った o 銅、アルミ、ステンレスの

金属面については、温度を常温から上昇させる前に、エメリー紙#1200により研磨

して表面を仕上げた。また、各温度において測定を行う前にアセトンで表面を洗浄

した。測定方法については、 Fig.2に示すようにビデオカメラで液滴形状を横から

記録したものをテレビモニタ上に再生し、方眼紙をコピーした OHPシートを当てて

液滴形状が球の一部であると仮定し液滴の高さ hと液滴の直径部分 xを測定し次式

により平衡接触角 ()eを求めた。

()e=2tan-1(2h/x) (1) 
この式(1 )による測定方法は、同一条件下ではばらつきがほとんど見られず(:t 1 0 

以内)、また測定者の違いによる差異も無く、良好な測定方法である。一方、静的

および動的前進後退接触角の測定は接線を予測し OHPシートに分度器を拡大コピー

した計測用紙で測定した。この方法は、同一条件下においてばらつきが見られ、測

定者の違いによる誤差も含めると:t50程度の誤差を有している。
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2. 2 実験結果及び検討

Fig.3は各温度における 6種類の国体面における平均平衡接触角の測定結果である。

この図より、国体面により平衡接触角の値に違いはあるものの、温度に対する接触

角の依存性については、固体面によらず温度の上昇に伴いわずかに減少する傾向を

有することが分かる o この結果と Table.lを比較すると、金属面(銅)については

同様の傾向を示しているが、ガラスについては温度依存性が異なっている o その理

由としては、本実験と Table.lのガラスの実験とを比較すると、雰囲気温度を固体

面温度と等しくなるようコントロールしている点では同じであるものの、雰囲気気

体が異なることが考えられる o また、この液滴法による測定では、液滴と国体面の

界面で発泡するため液滴形状が一定にならず、沸点以上では妓触角を測定できなか

った。

参考のために雰囲気を制御しなかった場合、すなわち前報 (1)と同様に雰囲気が実

験室雰囲気の場合の結果を Fig.4に示す o この図を見ると明ちかに雰囲気を制御し

たFig.3の結果と温度依存性が異なることがわかる。このことは研究の背景と目的

で述べた (A)液滴や雰囲気温度を固体面温度と等しくなるようにコントロールでき

ていないために液滴表面の表面張力に大きな分布が見られることや、 (B)雰囲気の

成分が日によって異なり、固体面表面の化学的性質をコントロールできていないな

どの問題があったことが考えられる o

Fig.3の結果から界面張力の平衡接触角に対する影響を考える。実験では国体面

を取り換える事によって囲気界面張力 Ysv、固液界面張力 yslが変化している。また、

系の温度を上昇させると気液界面張力 γlvは減少する。ここで以下のヤングの式

Y即 -Y..l
COSt1e =← 

yル
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Fig.3 Equilibrium contact angles 
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Fig.4 Equilibrium contact angles 

(surrounding temperature uncontrolled) 
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が成り立つものと仮定すると、温度上昇に伴い平衡接触角 θeが減少するには、温

度上昇とともに式 (2)の右辺の分子が一定あるいは増加しなければならない。また

y svが本実験のような温度範囲ではあまり変化しないと考えられる (10)ため、国液界

面張力 γslが温度上界とともに一定もしくは減少すると考えられる。固液界面張力

が温度上昇とともに増大するかあるいは減少するかは、沸騰現象における濡れ限界

を決定する際に重要な点である o 今後、沸点以下の温度範囲における接触角の測定

により、沸点以上における濡れ限界温度を推定できるような物理モデルの検討を行

う予定である。

次に、サファイアの場合を例にとり、平衡接触角、動的・静的な前進・後退接触

角の測定結果を Fig.5に示す。この図より、前進および後退接触角は平衡接触角と

ほぼ同じ温度依存性の傾向を示し、また静的・動的接触角の値にあまり大きな差は

見られないことがわかる。この傾向は、その他すべての固体面についても同様であ

った。この前進・後退接触角の温度依存性が平衡接触角とほぼ同じであることは、

測定が比較的困難な前進・後退接触角を平衡接触角より予測できる可能性を示して

いる。

ω-
∞S
3
5ロ
8

o : equilibrium 
o : Static advancing 
ロ:Static receding 
.: Dynamicadv:臨時
国:Dynamic receding 

3 . =ii、佐5遍

。

Fig.5 Equilibrium， advancing and receding contact angle (Sapphire) 

3.高サプクール沸騰気泡の接触角測定

3. 1 実験装置及び方法

実験装置の概略を Fig.6に示す。実験装置はヒータを内蔵した銅プロック及び固

体面、ベークライト樹脂製容器及び援水加工を施した側面ガラスで構成され、液滴

法の実験と同様の6種類の固体面をそれぞれ接着剤で銅ブロックに接着した。固体

面として幅3mmのものを使用し、これを援水加工がほどこされたガラスではさみ発

生する気泡が2次元的に観察できるようにした o また固体面で発生した気泡がなる
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べく上昇せず固体面上で静止するようにするため冷却管に 60Cの冷水を流した o こ

うする事により、高サプクール沸騰が実現し、発生した気泡の下部で蒸発、上部で

凝縮が起きて気泡が静止するという状況を目指した o 試験液体にはイオン交換・蒸

留水を使用した o 実験は固体面下部の温度が 1000Cの状態から 50Cの間隔で上昇させ

て行い、表面温度は固体面下部の温度と核沸騰整理式 (11)を用いて求めた o 気泡形

状の接触角の測定は液滴の接触角の測定方法と同様にビデオカメラで記録したもの

をモニタ上に再生し分度器を拡大コピーした計測用紙で測定した o

/~ 

① Enclosure made of 
Bakelite Plate 

② Test Surface 

③ Hea七er

④ Volt Slider 

⑤ Thermocouples 

⑥ Ice Box 

⑦ Digital Hultimeter 

⑧ Pipe of cooling water 

⑨ Water Bath with 
temperature controller 

⑩ CCD Camera 

⑪ Video Recorder 

⑫ Honitor 

⑬ Light 

Fig.6 Experimental apparatus of subcooled boiling experiment 

3. 2 実験結果及び検討

Fig.7，8にそれぞれサファイア、銅の測定結果を示す。 Fig.8にはFig.7にはプロ

ットされていない動的な前進・後退接触角の測定結果がプロットされているが、こ

れは銅の場合には前進・後退接触角も測定出来きたことを示しており、銅以外の金

属面(アルミ、ステンレス)においても測定された。これらの結果から、まず、平

衡接触角については固体面によらず沸点以上では温度依存性があまり見られないこ

とがわかる。また、測定された動的な前進・後退接触角はほぼ平衡接触角測定値の

延長線上にあることもわかる。これらの結果は、従来の沸騰研究においては未確認

の情報であり、今後の検討を必要とするものの以下のことを示唆しているものと思

われる。

( 1 )沸点以.上での接触角は、平衡・前進・後退接触角すべてが温度によらずほぽ

同じ値を持つことから、固体面表面濡れ性は一つの値で示すことが出来る。

次に、 Fig.9，10にそれぞれサファイア、テフロンの場合について、高サプクール

沸騰気泡の接触角測定結果と液滴の接触角測定結果を同時にプロットした結果を示

す。サファイアの結果を見ると、沸点以下の平衡接触角測定値の延長線上に沸点以

上の接触角測定値があることが分かる。他に、銅、アルミ、ステンレスも同様の傾

向を示した o 一方、テフロンの結果を見ると、沸点以上の測定値は沸点以下の測定
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値の延長線上にはない o 他に、石英ガラスも同様の傾向を示した o テフロンと石英

ガラスは熱伝導性が低いという共通点があるが、熱伝導性が接触角にどのようにし

て影響を及ぼしうるのかは不明であり今後の検討を要する。ここで、熱伝導性の良

い金属面に限定して考えると、これらの結果は以下のことを示唆しているものと思

われる。

( 1 1 )沸点以下での平衡接触角の温度依存性が分かれば、沸点以上の接触角を推算

することができる o

-、
~ 12 
0 
.-' 

ハツ

ω『
凶
回
何
回

QmwMgoo

|0:叩 ilibrim

6 σ心てP心。

3 

O 
wal1 tempera畑町 (Oc)

Figr7 Contact angles (Sapphire) 
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Fig.9 Equilibrium contact angle 
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Fig.8 Contact angles (Copper) 
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以上の二つの仮説(1)，(11)が正しいとすれば、沸点以下の温度範囲において平衡

接触角を測定すれば、沸点以上の接触角が推定され、さらに沸騰現象における表面

濡れ性を評価できることになる。これを立証するには、さらに実験データを得ると

ともに、これらの結果を表現する物理モデルを構築する必要があるものと思われる。

4.結言

液滴法の実験において、沸点以下の温度では平衡接触角は固体面の材質によらず

同じ傾向を示し温度上昇と伴に減少し、前進・後退接触角の温度依存性の傾向は平

衡接触角とほぼ同じであることが分かった o また、沸点以上では平衡・前進・後退

接触角はほぼ同じ値を示し、その温度依存性は小さいことがわかった o さらにこれ

らの結果から、沸点以上の固体面表面濡れ性の評価方法について検討した o

次のステップとして、液滴法により沸点以上の接触角を測定するために出来るだ

け蒸発・発泡を抑えることを目指しアルゴンガスのかわりに水蒸気を容器内に充満

させ測定することを試みている o また、得られた結果を表現できる物理モデルを検

討している。
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