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研究成果の概要（和文）：液体と固体の物性から液滴の動的接触角を予測する理論式の構築を目指した実験及び
理論検討を行った。固体の物性に関しては、粗さの異なる基板の臨界表面張力の評価方法を確立し、従来のモデ
ルのように基板と液体間の濡れ性の違い（疎水や親水）に依存しないモデルの構築を行った。動的接触角の評価
においては、主に液滴が固体基板に衝突する際の濡れ拡がり挙動に着目した実験を行い、滴下高さが低い場合、
接触線の移動速度と接触角の関係は一部の既往の動的接触角の予測モデルと良い一致を示したが、落下高さが高
くなると、どの既往のモデルでも予測は難しいことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：This study is to consider the development of the prediction model for 
dynamic contact angle of a droplet which includes liquid and solid physical properties. For the 
evaluation of the surface tension of a solid, analytical model that can evaluate the surface tension
 of a solid was developed. The model can be applied both hydrophilic and hydrophobic substrates. For
 the evaluation of the dynamic contact angle, experimental observation of a droplet impingement onto
 solid substrates was performed. From the results, it was revealed that the relationship between 
contact line velocity and the contact angle in the case of low falling height of a droplet can be 
predicted by one existing model. However, in the case of high falling height, there were no existing
 models that can predict the time variation of the contact angle of a droplet. 

研究分野： 流体工学

キーワード： 動的濡れ性　接触角　臨界表面張力　液滴

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　液体と固体の物性から液滴の動的接触角を予測する理論式の構築を目指した実験及び理論検討を行い、固体表
面が滑らかな基板でなくとも固体の表面張力（臨界表面張力）を評価可能なモデルを構築した。また、動的濡れ
性に着目した研究から、従来のモデルの適用条件が限定的であり、現象の詳細調査を含め抜本的な見直しが必要
であることを明らかにした。本成果は表面物性の評価や材料評価において工学的・学術的に有用な知見である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

 固体表面上を濡れ拡がる液体の動的濡れ性は、接触線（固体と液体表面が接触する線）の移動
に伴い変化する接触角（動的接触角）で特徴づけられるが、本研究の目的は、固体表面上を濡れ
拡がる液体の濡れ性を、固体表面の性状を加味した上で定量的に予測する新しい動的接触角予
測式を構築することである。既往の予測式は液体物性のみに着目し、動的接触角と接触線移動速
度の関係を未知の実験定数を介して対応づけた半経験式のため、固体の種類や表面粗さの影響
を考慮できない。この点を解決し、液体物性だけではなく固体物性（固体の表面エネルギーと表
面粗さ）も加味した、複雑な理論式を必要としない新しい動的接触角予測式を構築することが、
インクジェットプリントの品質向上、半導体プロセスでの薄膜形成や熱交換器内の二相流動の
抵抗低減等の理解に重要である。 

 

２．研究の目的 

 本研究の目的は、液体の物性（表面張力、密度や粘度）だけでなく固体表面の物性（表面張力
や表面粗さ）を変数として加味した動的接触角予測式を構築するための実験・理論等の観点から
検討を行うことである。 

 

３．研究の方法 

 本研究では、固体の表面張力と表面粗さの関係を明らかにし、そして、固体表面上に付着した
液滴の動的濡れ挙動の詳細観察を行い、得られた結果を基に、既往の動的濡れモデルと比較する
ことで動的接触角予測のためのモデルの構築に向けた検討を行う。特に、本研究では表面粗さを
変化させることで、動的濡れ性への影響を調査している。 
 まず、固体の表面張力を評価するために、固体基板上に付着した静止液滴の観察実験を行った。
液体には純水と濃度の異なるエタノール水溶液を用い、液滴の体積は 4.4 µL から 37.1 µL 固体基
板には低表面エネルギー基板に分類される PC(Polycarbonate)基板を用い、表面粗さの異なる 4 種
類の基板を用意した。そのうち 1 種類は購入時のまま表面加工を行わない基板（bare 板と呼ぶ）、
その他 3 種類はアメリカ規格の耐水研磨紙（aqra 製 耐水研磨紙#400 (以下#400)、#240 (以下#240)、
#120 (以下#120)）と研磨機（BUEHLER 製 MetaServTM 250 Grinder-Polisher）を用いて基板表面
の加工を行った。表面粗さ Ra は、bare 板、#400、#240 及び#120 でそれぞれ 0.03 µm、0.33 µm、
0.99 µm、1.25 µm となった。また液滴の接触角は FAMAS（協和界面（株））を用いて評価した。 

 動的濡れ挙動の把握に関しては、主に落下液滴の固体基板への衝突挙動に着目した観察実験
を行った。液体は純水とし、液滴の体積は 4.5µm であった。固体基板には、静止液滴で用いた基
板と同じ表面粗さの異なる 4 種類の基板を使用した。滴下高さを変えることで、接触線の移動
速度に変化を加え、衝突時の動的挙動を高速度カメラ（株式会社ナックイメージテクノロジー製 

MEMRECAMHX-5）により撮影した。撮影速度は 20000fps とした。 
 
４．研究成果 
(1)表面粗さの異なる基板での液滴濡れ性 
 固体面上の液滴の濡れ性は主に以下のヤングの式により説明される。 
 

sg sl lg eqcos         (1) 

 
上式において、sg、sl、lg、eq はそれぞれ固気界面、固液界面、気液界面の表面張力[N/m]そし
て接触角[rad]を表している。一般に、気液界面の表面張力と液体表面と固体表面との間の接触角
は実験的に測定可能であるが、固気界面、固液界面の表面張力は測定ができない。そのため、固
体の表面張力を評価することは難しい。また、式(1)は主に、理想的に平滑な表面を想定している
ため、固体表面が滑らかでない場合には適用できない。そこで、本研究では、固体の表面張力の
評価に関して、ジスマンの臨界表面張力の概念に基づいた評価を行った。特に、固体表面への液
体分子の吸着を想定することで構築された以下の接触角予測式を基に臨界表面張力の評価を実
施した[文献①]。 
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上式において、c、、R、T、st はそれぞれ臨界表面張力[N/m]、液体分子の固液界面への吸着濃
度[mol/m2]、ガス定数[J/(mol K)]、温度[K]、静止液滴の接触角[rad]を表している。本研究では、
式(2)を表面粗さの異なる基板の濡れ性へと拡張することでcとを評価した。 
 図 1 は表面粗さの異なる基板の表面観察画像と純水を滴下した際の液滴の画像を示している。 
この図より、固体基板表面の粗さが増加するにつれ純水の接触角は大きくなっていることが分
かる。 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(a)Bare (Ra=0.03 m)    (b)#400 (Ra=0.33 m)    (c)#240 (Ra=0.99 m)   (d)#120 (Ra=1.25 m) 

 
図 1. 固体表面の顕微鏡イメージと各基板での液滴の濡れ性 

 
(2)粗い固体表面上の液滴濡れ性に関するモデル 

 表面粗さの影響を考慮するためには、見かけの面積に対する実際の表面積を評価する必要が

ある。しかしながら、微細加工技術などにより表面の構造が規則正しい場合は容易に表面積を算

出することは可能であるが、ブラスト加工やヤスリを用いた加工で仕上げられた表面は、その表

面の構造物が平均的には均一であっても周期的ではないため、構造体の寸法を一つ一つ測定し

て表面積を算出することは困難であり、そのようなモデルは存在していない。そこで、本研究で

は材料加工分野でも良く用いられる表面評価パラメータを用いた、表面積の算出方法のモデル

化を行った。具体的には、算術平均粗さ Ra だけでなく、粗さ曲線要素の平均長さ Rsm を用い

た。この Rsm は水平方向の構造体の周期的な凹凸を特徴づける長さと解釈することができる。

詳細は省略するが、図 2 は構築されたモデル（赤実線）と固体基板上の液滴接触角の比較を表し

ている。本研究で構築されたモデル式は表面粗さが異なる基板上での液滴の接触角の実験結果

の傾向を良く捉えていることが分かる。各基板の臨界表面張力は、bare 板、#400、#240 と#120

でそれぞれ 0.0208、0.0232、0.0256 と 0.0267[N/m]であった。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 表面粗さの異なる基板上での液体の表面張力と接触角の関係 

 

(3)固体基板上液滴の動的濡れ性に関する実験と既往のモデルとの比較 

 図 3 は高さ z=5、50、100 mm から異なる表面粗さの基板に純水の液滴を衝突させた際の濡れ

拡がり直径の時系列変化を示している。図中のプロット点はいずれも最大濡れ拡がり直径まで

を示している。このグラフから、どの基板も滴下高さが増加するにつれ、最大濡れ拡がり直径が

増加している。同一の高さから落下した場合は、固体の表面粗さが大きくなるにつれ、最大濡れ

拡がり直径の値及び到達時間が小さくなっていることがわかる。ただし、#240 と#120 の基板で

はそれほど大きな違いは見られない。 

 図 4 は高さ z=5、50、100 mm から異なる表面粗さの基板に純水の液滴を衝突させた際の濡れ

拡がり時の接触角の時系列変化を示している。落下高さ z=5 mmでは、多少の変動はあるものの、

どの基板においても、衝突時の接触角は 90°より大きく、濡れ拡がりが進むにつれて徐々に 90°

に近づいていることがわかる。しかしながら、落下高さが大きくなると、どの基板においても衝

突直後の液滴の接触角は 90°よりも大きな値をとっているが、その後減少し、90°よりも小さ

くなり、ある角度で極大値を迎えたあと増加し 90°を超え、特異な挙動を示していることがわ

かる。 
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(a)z = 5 mm                  (b) z = 50 mm                 (c) z = 100 mm 

 

図 3 各種固体基板上に異なる高さから落下・衝突した液滴の濡れ拡がり直径の時系列変化 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
(a)z = 5 mm                  (b) z = 50 mm                 (c) z = 100 mm 

 

図 4 各種固体基板上に異なる高さから落下・衝突した液滴の 

濡れ拡がり時の接触角の時系列変化 

 

 固体基板への液滴衝突実験により得られた図 3 及び図 4 の結果を基に、以下では動的接触角

と接触線の移動速度に関する既往のモデルとの比較を行う。主に一般的に良く使用される

Hoffman-Voinov-Tanner (HVT)の法則、分子運動論のモデルと、近年数値解析で用いられる場面が

増えてきた Kistler の動的接触角のモデルを用いた比較を行う。いずれも経験定数を含むモデル

である。 

 HVT モデルは主にキャピラリー数と動的接触角を関連づけたモデルで以下のように表現され

る。 

 
3 3

0D Tc Ca       (3) 

 

式中の Ca はキャピラリー数であり、luCL/lgと表現される。l は液体の粘度[Pa s]、uCLは接触線

の移動速度[m/s]、lg は表面張力[N/m]である。cT は経験定数であり 72 rad3 の値をとる[文献②]。

0 は初期接触角であるが、本研究ではマイクロピペットを用いて固体基板上に滴下した際の静

止液滴の接触角を用いている。 

 分子運動論のモデルは Blake により構築され、流体分子の壁面への吸着に基づき接触線の移動

を考え、接触角と関連づけた。具体的には以下の式により表現される[文献③]。 
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ここで、w
0[1/s]は三相領域内の分子のランダム運動に伴う変位の周期を表し、l は距離の変位の

平均値である。n は固体表面上の単位面積あたりの吸着サイト数である。w
0、l と n は式(4)を実

験結果にフィッティングさせて求める経験定数である。 

Kistler のモデルは以下の式により表現され、主に静止液滴の接触角とキャピラリー数を用い

て動的接触角を予測する[文献③]。 

 

 1( )D H H eqf Ca f       (5) 

 

式(5)中の fHは関数を表し、Ca 数を変数として持つ以下のような関数形となる。 
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ここで、式(5)と式(6)中の「-1」は逆関数を意味している。 

 図 5 は、Bare 板上に衝突した純水液滴の Ca 数と動的接触角の関係を落下高さ別で示してい

る。黒実線は式(3)の HVT モデルから得られた解、青実線は式(4)の分子運動論に基づき得られた

解で、赤実線は式(5)の Kistler のモデルに基づき得られた解である。図中のプロット点は実験か

ら得られた結果である。この図より、落下高さが低い(a)と(b)の場合では、Ca 数が大きい衝突直

後では、cosの値は小さい（接触角が 90°よりも大きい）ことがわかる。そして、Ca 数が小さ

くなるにつれ、cosの値は増加（接触角が 90°に近づく）していることが分かる。三つの解析

結果の中で、式(4)の分子運動論に基づくモデルが実験結果と比較的良い一致を示しているが、

Ca 数が大きい領域では予測精度が悪い。図 5-(c)と(d)は、落下高さが低い(a)と(b)に比べて傾向が

大きく異なっている。具体的には、Ca 数が大きい領域では cosの値は小さいものの、Ca 数が減

少するにつれ、cosは増加し接触角は 90°を越えている（cos）。そして、その後、Ca 数の

減少に伴い再度接触角が 90°より大きくなっている（cos）。図より、既往のモデルに基づく

解析結果は実験結果を予測できていないことがわかる。特に、cosの値が負値と正値間を変動す

るこの実験結果に基づき式(4)を解釈すると、式(4)中の n は一定値でないことになり、これは式

(4)の現状の概念ではうまく説明出来ないことを意味する。図中の比較から除外しているのはそ

のためである。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

図 5 Bare 板上に異なる高さから落下・衝突した液滴の 

Ca 数と動的接触角の関係 

 

 本研究では、固体の表面物性を考慮可能な動的濡れの予測モデルの構築を目指し、表面粗さを

持った基板の臨界表面張力の同定モデルの構築を行った。そして、液滴の固体面上への衝突現象、

特に濡れ拡がり時の接触線の移動速度と動的接触角の挙動に着目した実験・解析を行った。特に、

接触線の移動速度と動的接触角の関係に関して、液滴の落下高さが小さい場合では（接触線の濡

れ拡がり時の初速度が小さい場合）では、一部の従来モデルで動的接触角を予測できることを確

認した。しかしながら、落下高さが大きい場合（接触線の濡れ拡がり時の初速度が大きい場合）

では、接触線の移動速度の減少に伴い、接触角が特異な挙動を示し、既往のモデルでは動的接触

角を予測できないことがわかった。本研究から、動的接触角予測のためのモデル構築では、固体

の表面物性だけでなく、接触線の初動の状態をより詳細に考慮したモデルの構築とより詳細な

実験が必要不可欠であることがわかった。 

  

  

Eq. (3) 

Eq. (4) 

Eq. (5) 

(a)z = 5 mm (b)z = 10 mm 

(c)z = 50 mm (d)z = 100 mm 
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