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研究成果の概要（和文）：濡れ、乳化など物質間の界面で起こる界面現象は、素材製造などの高温プロセスの支配因子
であり、現象理解のため界面張力値の獲得に多大な努力が注がれている。本研究は、発案した液相中に浮遊する液滴の
輪郭形状から液－液間の界面張力を測定する方法を液体金属－溶融塩間の高温系の界面張力の測定に展開することを目
的とした。液体Pb/塩化物溶融塩、液体Pb/炭酸化物溶融塩系の界面張力の測定に成功し、発案した手法が高温系融体に
おいても適用できることが明確となった。

研究成果の概要（英文）：Interfacial phenomena like wetting and emulsion, which occur at the interface of 
substances, are a crucial for high temperature process like material processing. Therefore, a lot of 
efforts are focused on the need to measure the interfacial tension values. In the present work, the 
applicant’s invented method for measuring interfacial tension of liquids based on the profile of a 
floating droplet is applied to the measurement of interfacial tension between liquid Pb and molten salt. 
The measurement of interfacial tension of liquid Pb/molten chloride salt mixtures and liquid Pb/molten 
carbonate salt mixtures was succeeded, which means the invented method is available for the measurement 
of interfacial tension at high temperature.

研究分野： 高温融体物性
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１．研究開始当初の背景 
 濡れ、エマルジョン、マランゴニ対流など
物質間の界面で起こる界面現象は、金属精錬
プロセス、素材製造などの高温プロセスにお
いて重要視されていることは周知の事実で
ある[1]。このようなことから界面現象の理
解のために界面現象を支配する因子の一つ
である界面張力の測定が数多くなされてい
る。高温系における液体と液体の界面張力
（液－液間の界面張力）を測定する方法とし
ては、液相中の固体基板上に静止した液滴の
形状から算出する静滴法（図 1 (a)）が精度
が良く、適用性も広い方法として用いられて
きた[2,3]。しかしながら、液滴が基板と接
触する場合、液滴形状が基板表面の粗度に影
響を受けることで液滴が真の形状から歪み、
正しい液滴形状を得られないことから測定
精度が低下することが静滴法の内在する課
題となっている[4]。 
 そこで現在、液相中に浮遊させた液滴を用
いて、液面下の液滴形状から界面張力を測定
する手法の開発を進めている（図 1 (b)）。浮
遊させた液滴の場合，滴滴は液相のみと接触
し、他に接触する物質は存在しないことから、
液滴が真の輪郭形状を形成する。そのため既
存の静滴法と比較して測定精度の向上が期
待できる。申請者はこれまでに同手法を用い
た室温における水溶液－油間の界面張力の
測定を試み（図 1 (c)）、1 mN/m 以下の界面
張力の時間変化を高い精度で測定すること
に成功している[5]。 
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図１ 液滴と液体の界面張力の測定方法：(a) 
静滴法、 (b) 本手法. (c) 本手法による水溶液
面上に浮遊するなたね油. 
 
２．研究の目的 
 本研究は、発案した液相中に浮遊する液滴
の輪郭形状から液－液間の界面張力を測定

する方法を液体金属－溶融塩間の高温系の
界面張力の測定に展開することを目的とす
る。本研究では光を透過する溶融塩を液相と
し、液体金属を液滴として界面張力を測定す
るが、この場合、液相（溶融塩）よりも密度
が高い液滴（液体金属）を浮遊させる必要が
あるため、まず、溶融塩に液体金属が浮遊す
る条件を決定し、高温炉－撮影系からなる実
験装置により、液体金属－溶融塩間の界面張
力の測定を試みる。 
 
３．研究の方法 
 高温における界面張力の測定は横型炉、光
学系から構成される図2に示す装置を用いて
実施した。横型炉は MoSi2 発熱体、アルミナ
チューブから構成され、両端に光源、撮影用
のガラス窓が設置されている。光学系は、LED
ライトと CCD カメラから成り、CCD カメラで
撮影した像をコンピュータに画像として取
り込む。3 元系溶融塩の混合粉末約 1.8 g を
ガラスセル（10×10×50 mm）に充填し、そ
の上に Pb 塊を設置した。選択した溶融塩の
組成は、塩化物系 42.1LiCl-8.9NaCl-50KCl 
(wt%), 炭酸系 34.0Li2CO3-30.8Na2CO3-35.2 
K2CO3(wt%)である。液滴材料として用いた Pb
塊の重さは約 0.02 g である。これは後述す
る浮遊実験から決定した。系は異なるが金属
Pb 液滴が溶融塩上に浮遊することが報告さ
れており[2]、Pb が溶融塩上に浮遊すること
を期待した。真空排気下で目的温度まで昇温
後、Pb 液滴の形状を CCD カメラで撮影した。
Pb、溶融塩の密度差を用いて画像から取得し
た液滴輪郭座標にLaplaceの式から描かれる
理論液滴形状をフィットさせ Pb-溶融塩系の
界面張力を算出した。 
 

 
図２ 界面張力測定装置. 

 
４．研究成果 
 界面張力測定に先立ち、Pb 液滴の浮遊を確
かめる浮遊実験を実施した。浮遊実験では、
42.1LiCl-8.9NaCl-50KCl(wt%)系の溶融塩を
用い、種々の重さの Pb 液滴が溶融塩液面上
に浮遊するか確認した。浮遊実験の結果を図
３に示す。図は Pb 液滴重さに対し、液滴が
浮遊したものを白丸、浮遊しなかったものを
黒丸で示している。図より 0.03 g より軽い
Pb 液滴において浮遊が見られ、特に 0.02 g
以下の液滴はすべて浮遊していることがわ
かる。このことから上述したように、実験で
は完全に浮遊することが分かっている0.02 g
の Pb 液滴を使用した。 
 



 
図３ 液滴重量と浮遊との関係 

 

 
図４ 溶融塩上に浮遊するPb液滴のシルエッ
ト像 
 
 図４は溶融塩上に浮遊する Pb 液滴のシル
エット像である。Pb 液滴の存在により溶融塩
の液面は下げられているが、Pb 液滴は液面で
支えられている。また、溶融塩液面下での Pb
液滴の形状を明瞭に捉えられていることが
分かる。界面張力測定ではこの液滴形状を利
用して、界面張力を算出した。界面張力の算
出に使用した密度は、Pb は Iida ら[6]の値を
用いている。混合の溶融塩の密度は NIST[7]
に収録されている純粋な塩化物、炭酸化物の
密度を使い、組成の加成性を仮定し、3 元系
の溶融塩の密度を算出している。 
 液体 Pb/溶融 42.1LiCl-8.9NaCl-50KCl 
(wt%)系の界面張力の温度依存性を図５に示
す。本研究の測定結果は 673-773 K の温度範
囲で 350-400 mN/m の界面張力を示した。誤
差は± 25 mN/m 程度であった。界面張力は温
度に対して負の依存性を示し、この結果は
Ishi ら[8]の負の温度依存性を示す傾向と一
致している。本結果から得られた界面張力
の温度依存式は以下であった。 

 (mN/m)= 458.8 - 1.27T (K) 
 図 6 は液体 Pb の表面張力、溶融 LiCl-NaCl 
-KCl の表面張力、液体 Pb/溶融 NaCl の界面
張力を本結果で得られた液体 Pb/42.1LiCl 
-8.9NaCl-50KCl(wt%)系溶融塩の界面張力の
結果と比較している。液体 Pb の表面張力、
液体 Pb/溶融 NaCl の界面張力はそれぞれ

Tanaka ら[9]、Utigard ら[2]の実験値、溶融
LiCl-NaCl-KCl系の表面張力はTanakaら[10]
の提案している推算式による計算値である。
本実験結果の液体 Pb/溶融 LiCl-NaCl-KCl 系
の界面張力は、液体 Pb の表面張力と溶融
LiCl-NaCl-KCl 系の表面張力の間にあり、液
体Pbの表面張力に近い側に位置する。一方、
Toguri らの液体 Pb/溶融 NaCl の界面張力は、
温度領域が本研究よりも高温であるが、液体
Pb の表面張力とほぼ同じ値を示している。 
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図 ５  液 体 Pb/42.1LiCl-8.9NaCl-50KCl 
(wt%)系溶融塩の界面張力の温度依存性 
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図６ 液体 Pb, 溶融 LiCl-NaCl-KCl 系の表
面張力, 液体 Pb/溶融 NaCl, 液体 Pb/溶融
LiCl-NaCl-KCl 系の界面張力 
 
 Grifalco & Good ら[11]は界面張力を推算
式する以下の式を導出している。 
A/B=A+B-2(A·B)0.5 

に基づくと、は 2 つの液相の相互作用を表
し、= 0 のとき相互作用が無いとされる。 
本結果と Utigard らの結果を用いてを算出
した。本結果からは=0.41-0.42, Toguri ら
の結果からは =0.2-0.3 が得られた。Toguri
らの結果より、本結果から求めたのほうが



大きい値をとっており、液体 Pb/溶融 NaCl 間
よりも液体 Pb/溶融 LiCl-NaCl-KCl 系間のほ
うが強い相互作用を持っていることが示唆
される。 
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図７ 液体Pb, 溶融Li2CO3-Na2CO3-K2CO3系の
表面張力, 液体 Pb/溶融 Na2CO3, 液体 Pb/溶
融 Li2CO3-Na2CO3-K2CO3系の界面張力 
 
 一方、溶融34.0Li2CO3-30.8Na2CO3-35.2K2CO3 

(wt%)系の場合では、723, 773 K で界面張力 
312.7, 310.1 mN/m を得た。炭酸系混合溶融塩
に関しては、既知のデータが無く比較はでき
なかった。図７に液体 Pb の表面張力、溶融
Li2CO3-Na2CO3-K2CO3の表面張力、液体 Pb/溶融
Na2CO3 の界面張力を本結果で得られた液体
Pb/ 溶 融 434.0Li2CO3-30.8Na2CO3-35.2K2CO3 
(wt%)系の界面張力の結果と比較している。
本実験結果の液体 Pb/溶融 Li2CO3-Na2CO3 

-K2CO3系の界面張力は、液体 Pb の表面張力と
溶融 Li2CO3-Na2CO3-K2CO3 系の表面張力の間に
位置している。一方、Toguri らの液体 Pb/溶
融 Na2CO3の界面張力は、温度領域が本研究よ
りも高温であるが、液体 Pb の表面張力とほ
ぼ同じ値かそれよりも少し高いを示してい
る。上記塩化物系と同様に Grifalco & Good
らの界面張力推算式中のの評価を行った。
その結果、本結果=0.55, Toguri らの結果 
=0.23-0.32 が得られた。塩化物系と同じく、
本結果から求めたのほうが大きい値をとっ
ており、液体Pb/溶融 Na2CO3間よりも液体 Pb/
溶融 Li2CO3-Na2CO3 -K2CO3 系間のほうが強い
相互作用を持っていることが示唆された。ま
た、本結果、Toguri らの結果ともの値は塩
化物系よりも炭酸系の方が大きく炭酸系の
方が Pb との相互作用が強いことが推測され
る。 
 本研究では申請者が発案した液相中に浮
遊する液滴の輪郭形状から液－液間の界面
張力を測定する方法を高温系融体に適用し
た。 
1.液体 Pb/塩化物系溶融塩、液体 Pb/炭酸系溶

融塩の界面張力の測定が可能であることが
明確となった。 
 
2. 液体 Pb/溶融 42.1LiCl-8.9NaCl-50KCl(wt%)
系の界面張力を測定し、以下の温度依存式を
得た。 

 (mN/m)= 458.8 - 1.27T (K) 
 
3. 液 体 Pb/ 溶 融 434.0Li2CO3-30.8Na2CO3 

-35.2K2CO3(wt%)系の界面張力を測定し、723, 
773 Kでそれぞれ界面張力 312.7, 310.1 mN/m
を得た。 
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