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研究成果の概要（和文）：本研究では，分子動力学シミュレーションを用いて，ナノ液滴の気液界面における凝
縮係数の値を決定するとともに，凝縮係数に及ぼす液滴半径の影響，不純物がナノ液滴と蒸気の気液二相平衡状
態に与える影響，回転するナノ液滴における気液二相平衡状態について検討し，曲率を有する気液界面における
蒸発・凝縮に関する基礎的な知見を得た．

研究成果の概要（英文）：The condensation coefficients at the vapor-liquid interface of a 
nano-droplet and its vapor were studied using molecular dynamics simulations. We investigated the 
influence of droplet radius on the condensation coefficient, the effect of impurities on the 
equilibrium state of nano-droplets and vapor, and the vapor-liquid two-phase equilibrium state of a 
rotating nano-droplet. Through the present study, we obtained fundamental progress in the research 
of the evaporation and condensation processes at curved vapor-liquid interfaces of droplets.

研究分野： 分子流体力学，流体工学，熱物理学

キーワード： 気液界面　蒸発・凝縮　分子動力学シミュレーション　ナノ液滴
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた成果は，気液界面における質量・運動量・エネルギー輸送に関わる基礎的かつ重要な知見であ
り，今後のこの分野における分子論的アプローチに資する学術的意義を有する．また，蒸発や凝縮をともなう微
小液滴のふるまいは，水蒸気タービンやインクジェットプリンタ，液滴衝突を利用した半導体洗浄などの工学的
問題において重要な役割を担うばかりでなく，新型コロナウイルス感染拡大における飛沫・エアロゾル伝播や，
土砂災害や河川氾濫などの甚大な被害をもたらす集中豪雨・局地的大雨などのメソスケール顕著現象の予測にお
いても注目される．これらの応用分野にも資することから社会的意義も大きい．

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

 蒸発や凝縮をともなう微小液滴のふるまいは，水蒸気タービンやインクジェットプリン

タ，液滴衝突を利用した半導体洗浄などの工学的問題において重要な役割を担う．これに加

えて，新型コロナウイルス感染拡大における飛沫・エアロゾル伝播や，土砂災害や河川氾濫

などの甚大な被害をもたらす集中豪雨・局地的大雨などのメソスケール顕著現象の予測に

おいても注目される． 

微小液滴に周囲蒸気が凝縮して成長するときのふるまいを記述する既存の物理モデルに

は，凝縮係数 αc と呼ばれる質量・運動量・エネルギー輸送に関わる未知パラメータが含ま

れている①．凝縮係数 αc は 0～1 までの値をとりうる無次元パラメータであるが，研究者に

よって 0 に近い値や 1 に近い値など，大きく異なる値が報告されていることが大きな問題

となっていた②． 

このような中，Ishiyama らによって分子動力学シミュレーションを用いた凝縮係数 αc の

決定方法が確立され，アルゴンや水などの気液平衡状態における凝縮係数 αc は三重点近傍

では 1 に近い値であることが明らかになった③．しかし，気液界面に曲率を有する微小液滴

については十分に研究が進んでおらず．凝縮係数 αc の液滴半径の影響や不純物の影響など

が未解明のままであった． 

 

２．研究の目的 

 本研究は，分子動力学シミュレーション（図 1）

を用いて，微小液滴の気液界面における凝縮係数

の値を決定するとともに，凝縮係数に及ぼす液滴

半径の影響ならびに不純物による影響を明らか

にすることを目的とする． 

図 2 は，気液界面における質量流束の模式図で

ある．ここで，液相から気相に向かう質量流束を

Jout，気相から液相に向かう質量流束を Jcollとして

いる．いま，温度一定の液相からの自発的に蒸発

する分子の質量流束を Jevap とすると，気液界面

での反射に対応する質量流束は Jref = Jout - Jevap と

なり，さらに，気相から液相に凝縮する分子に対

応する質量流束は Jcond = Jcoll - Jref となる． 

凝縮係数 αc は αc=Jcond/Jcoll と定義され，気相分

子が液相に衝突する際に凝縮する確率に対応す

る．本研究では液滴と蒸気からなる気液二相系の

分子動力学シミュレーションにおいて，気相側に設けた「真空境界条件」によって系から出

ていく分子を消去する手法を用い③，それにより液相からの自発蒸発流束を正確に求めて凝

縮係数 αcを決定する． 

 

３．研究の方法 

 アルゴン（分子量 39.95）を対象物質とし，系の温度を 85 K とする．アルゴンの分子間相

図 2 気液界面の質量流束 

図 1 ナノ液滴のシミュレーション 



互作用を 12-6Lennard-Jones ポテンシャルで与え，ポテンシャルパラメータはߪ =0.3405 nm，

K（݇は 119.8=݇/ߝ Boltzmann 定数）を用いる．各分子の Newton の運動方程式を Leap-frog 法

で数値積分することで，全分子の位置と速度の時間発展を求める．ここで，時間刻みは

ݐ߂ =5.0 fs とする．液滴半径 R0は Gibbs 分割面（等モル分割面）で与え，気液密度遷移層に

おける 10-90 厚さߜを遷移層厚さとする． 

 不純物による影響の検討においては，任意の分子数のネオン（分子量 20.18）をアルゴン

のナノ液滴と蒸気の気液二相系に混入させることで二成分系を再現する．ここで，ネオンの

分子間相互作用も 12-6Lennard-Jones ポテンシャルで与えるが，ポテンシャルパラメータは

ߪ =0.2749 nm，35.6=݇/ߝ K（݇は Boltzmann 定数）を用いる．また，アルゴンとネオンの異

種分子間の相互作用については Lorentz–Berthelot 則にしたがうものとする． 

 

４．研究成果 

 前述したように，液相から自発的に蒸発

する分子の質量流束 Jevap を真空蒸発によっ

て決定することにより気液界面における質

量流束を全て求めることができる（図 2）．

しかし，液滴の場合には Jevap を評価する検

査面の面積が半径によって変わるために，

Jevapも検査面の半径に依存する．これについ

ては，先行研究において著者らは平面の気

液界面における Jevap と同じ値をとりうる検

査面が Gibbs 分割面の近傍にあることを発

見しており④，本研究においても，そのよう

な面を蒸発評価面と定義して質量流束の検

査面として採用する． 

 図 3 に蒸発評価面の半径 Revap を位置につ

いて検討した結果を示す．ここで，ߜஶは平

面の気液界面における遷移層厚さである⑤．

図 3 から Gibbs 分割面半径 R0の近傍に上記

の定義にしたがった蒸発評価面が存在して

おり，さらに，その位置は液滴が大きくなる

につれて，R0 から2ߜஶ程度離れた位置に漸近していくことがわかった．さらに液滴が大きく

なると R0 と比較して2ߜஶの距離は無視できるほどであり，R0≒Revap とみなせる十分に大き

な液滴が存在しうることが示唆される． 

 図 4 に気液平衡状態における凝縮係数 αc の液滴半径への依存性を示す．ここで，図中の

破線は平面気液界面における凝縮係数ߙୡஶ(=0.906)である．図 4 より，ナノ液滴の気液界面

においては凝縮係数 αc が平面の凝縮係数ߙୡஶよりも値が小さく，液滴半径 R0 が大きくなる

ほど凝縮係数 αc が大きくなり，平面の凝縮係数ߙୡஶに漸近していくことがわかった．このと

きの質量流束 Jcollは Kelvin の式⑥によって記述される蒸気圧の液滴半径依存性（以下，Kelvin

効果）に支配されていることから，図 4 における凝縮係数 αc の液滴半径依存性も Kelvin 効

果の影響として考えることができる． 
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図 4 凝縮係数 αcの液滴半径依存性 

図 3 蒸発評価面の半径 Revap 
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 系に不純物を含む場合の検討として，アル

ゴンのナノ液滴（液相）と蒸気（気相）から

なる気液二相平衡系に，任意の個数のネオン

分子を混入させた二成分系を分子動力学シ

ミュレーションにより再現する．アルゴンの

バルク液相とバルク液相において，不純物と

して含まれるネオン分子の密度分布をそれ

ぞれ求め，アルゴンの気液平衡状態に与える

影響を検討した． 

図 5 に，アルゴンの気相と液相におけるネ

オン密度の関係を示す．ここで，気相内のネ

オン分圧と液相内のネオン濃度はともに密

度に比例すると考えられる．これらのことか

ら，図 5 に見られる直線的な関係は Henry の

法則⑦に対応すると考えられる．また，アル

ゴンのナノ液滴の半径が大きいほど，気相の

ネオン密度に対して液相のネオン密度が高

いことから，不純物に対しても Kelvin 効果

に相当する液滴半径依存性があることが示

唆された． 

 図 6 は，気相内のネオン密度に対するアル

ゴンのバルク気相とバルク液相の密度であ

る．液滴半径 R0=3 nm と R0=4 nm を比較す

ると，Kelvin 効果によって小さい液滴半径の

方がアルゴン気相の密度は大きいが，気相に

おけるネオン密度の変化に対しては，ほぼ変

化していないことがわかる．同様に，アルゴ

ンの液相密度にも気相のネオン密度には依

存していない． 

 図 7 に，気相におけるネオン密度に対する

気液密度遷移層の厚さߜを示す．気相におけ

るネオン密度の変化に応じて液相のネオン

の密度も変化しているが（図 5），図 7 の結

果より，これらの密度変化に遷移層厚さは

影響を受けていないことがわかった． 

 静止平衡系からの拡張として，ナノ液滴

に任意の角速度を与えた際の影響について

検討した．アルゴンのナノ液滴と蒸気の気

液二相平衡系において，ナノ液滴の重心を

原点とする球座標系(r, θ, φ)を設定し，原点

から半径 R0=2 nm より内側のバルク液相に

位置する分子の熱運動を凍結させて，これら
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図 5 気相と液相におけるネオン密度
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の分子を φ 方向に剛体回転させることで，液 

相全体を回転させる制御を行った． 

図 8 に液滴半径 4 nm の回転ナノ液滴にお

ける φ 方向速度成分の分布を示す．ここで，

φ 方向速度が動径 r に比例して増加している

ことから，液滴全体が剛体回転していること

が確認できる．その一方で，遷移層外側の気

相領域では φ 方向速度が動径 r の増加に対

して減少に転じており，液相や遷移層に比べ

て回転の影響を受けにくいことがわかる．さ

らに，角速度が大きいほど φ 方向速度が大き

いが，それぞれの液相領域と遷移層における

速度分布の形は，ほぼ相似になっていること

が確認できる． 

 表 1 に，角速度 ω を 0～100 rad/ns の範囲 

で変化させた場合の各系におけるアルゴンの液相密度 ρL，気相密度 ρv の結果を示す．液相

密度の減少は角速度 ω=100 rad/ns の系おいても約 3%である．これは，ナノ液滴では表面張

力の影響が大きく，液相に作用する圧縮力が大きいことが理由として考えられる．その一方

で，気相密度は角速度に大きく依存している．角速度が大きいほど気相密度は高く，角速度

ω=100 rad/ns の系おいては約 70%の増加がみられる． 
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ω(rad/ns) 
ρL 

(kg/m3) 
ρV 

(kg/m3) 
0 1380 10.2 

10 1380 10.2 

20 1379 10.4 

30 1376 10.7 

40 1375 11.0 

50 1371 11.6 

60 1368 12.2 

70 1361 13.3 

80 1356 14.3 

90 1348 15.8 

100 1341 17.3 

表 1 回転ナノ液滴の液相と気相の密度 
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