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研究成果の概要（和文）： 
 本研究においては,メゾスコピック界面熱流体力学の展開として活動を行い,下記 4 点を主要
研究成果として達成した.すなわち, 
(1) 移動・変形を伴う固液気 3 相巨視的境界線(マクロ的コンタクトライン:以下 M-CL)前方に
存在する先行薄膜領域の高精度検出 
(2) M-CL 近傍における含有微粒子挙動の 3 次元挙動の理解 
(3) 固体面性状・面上物質が与える M-CL 移動・先行薄膜発達への影響の把握 
(4) M-CL および先行薄膜領域,それら内部における粒子運動制御の実現 
 これらのトピックに関し,実験および数値計算により研究を実施した． 
 
研究成果の概要（英文）： 
   I have carried out a research on mesoscopic thermo-fluid dynamics in the vicinity of 
the macroscopic contact line of the spreading droplet with deformation. Major 
achievements during the present study are listed as follows; 
(1) precise detection of the precursor film ahead the macroscopic contact line, 
(2) three-dimensional reconstruction of particles suspended in the droplet spreading on 
the substrate, 
(3) effect of surface roughness/texture upon the movement of macroscopic contact line 
and upon the particle behaviors, and, 
(4) control of particle behaviors in the vicinity of the macroscopic contact line.  
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１．研究開始当初の背景 
 これまでのマクロ熱流体力学では，拡散方
程式や Navier-Stokes 方程式を支配方程式と

し，そのマクロな視点から現象を取り扱って
きた．しかしながら，多相あるいは多成分系
での出現が不可避な界面では，厚さが無限小



の境界面を導入し，表面張力・接触角といっ
たなんらかのモデル化によって現象を記述
している場合がほとんどである．現実の相界
面においては界面付近でのミクロな現象が，
濡れ性や接触角などマクロな挙動に寄与し，
非常に大きな影響を与えるメゾスコピック
な現象例は少なくない． 
 ここで注目する現象が，固液気３相境界線
（コンタクトライン）（図 1）の移動である． 
CL の移動は，混合・蒸留・コーティング・
冷却・凝固・結晶成長・凝縮・沸騰などの熱
流体工学的領域から，ドラッグデリバリーシ
ステム，マイクロリアクター，眼球とコンタ
クトレンズの接触，歯のコーティング，人工
器官と体液あるいは血液との接触問題など
の生化学・生体工学的領域まで，幅広い領域
において不可避な現象であり，それらの物理
化学的機構を理解するための重要な学術的
課題である． 
 特に，近年のマイクロ加工技術の発達によ
って，より小さなスケールでの液体領域のハ
ンドリング技術が不可欠となっている．スケ
ールの縮小により，相対的にその存在が大き
くなる先行薄膜領域は，濡れや反応を決定す
る極めて重要な因子となる．先行薄膜の存在
は，約１世紀前に干渉計システムを用いた
Hardy (Philos. Mag. 38, 1919)によって，代表
的厚さ約 50 nm 程度の薄い液膜がマクロ的
コンタクトライン前方に存在することが示
された．その後数多くの実験的・理論的研究
が行われ，ノーベル受賞者である de 
Gennes(Rev. Mod. Phys. 57, 1985)によって
その存在領域および厚さに関する理論が提
唱された．最近になって MIT のグループによ
る位相シフト技術を導入した高精度干渉計
を用いて先行薄膜存在長さの計測が実現さ
れ(Phys. Rev. Lett. 91, 2003)，de Gennes の
理論とよく一致する計測結果が紹介されて
いる．これらは，重力の影響を除外し，平滑・
温度一定の基板など理想的な環境における
結果である． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，マクロ的に認識される固液気
３相境界線（コンタクトライン）の前方に存
在する『先行薄膜』と呼ばれる薄膜領域のダ
イナミクスに注目し，以下の学術的・産業的
な貢献を目指すものである． 
○ 学術的貢献： 
 固体基板上の移動液滴前方に存在する先
行薄膜領域ダイナミクスの理解および制御
技術の確立．特に，申請者が確立を目指す先
行薄膜可視化技術に基づいた (i) 薄膜形成
ダイナミクスの理解，(ii) 微粒子を含有した
固液２相状態での先行薄膜形成，(iii) マクロ
的コンタクトライン近傍における微粒子挙
動の制御を目指す． 

○産業的貢献 
 固体基板上におけるミクロスケールでの
混合・反応・分散の能動的制御，特に，生化
学の分野における反応特性の制御，金属・生
物粒子の分布制御の実現を目指す． 
 
 

 
図 1  巨視的に見た液滴とその境界線（固液気 3
相境界線（マクロ的コンタクトライン））（左）と，

微視的に観察した際に見られる先行薄膜の例 
(Radigan et al. 1974)（右） 
 
 
３．研究の方法 
 本研究は，メゾスコピック界面熱流体力学
の展開として， 
(1) 移動・変形を伴う固液気３相境界線前方
に存在する先行薄膜領域の高精度検出， 
(2) 液滴内における固液気３相境界線近傍
の含有微粒子３次元挙動の理解， 
(3) 固体面性状・面上物質が与える固液気３
相境界線移動・先行薄膜発達への影響の把握， 
(4) 固液気３相境界線および先行薄膜領域，
それら内部における粒子運動制御の実現， 
に対し，実験および数値計算により研究を実
施してきた．以下，それぞれの手法を示す． 
 
○ 実験的アプローチ 
 固体基板上の液滴の濡れ拡がりを対象と
して，マクロ的コンタクトラインの挙動およ
び先行薄膜の形成過程を捉えるため，
Brewster 角顕微鏡を自作した（図 2）．さら
に，共焦点型レーザ変位計を導入し，先行薄
膜形成過程における厚さ方向の変化を検出
した． 
 

 

図 2 Brewster 角顕微鏡の模式図 
 
 
 固体基板にはシリコン基板あるいはガラ
ス基板を用い，試験流体としてはシリコーン
オイルあるいは純水を用いた．Brewster 角顕
微鏡は，DPSS レーザ（波長 532 nm）を光源
とし，固体基板での反射光を高速度カメラに
より撮影した． 



 また，固体粒子を含有する液滴の濡れ拡が
り過程に関する実験においては，複数種類の
単一直径を有する金コーティングを施した
アクリル架橋粒子を試験粒子として用い，高
速度カメラ２台により同時に粒子を撮影す
ることで３次元粒子追跡速度計測法（３-D 
PTV）を導入した（図 3）． 
  
� 数値計算アプローチ 
 Lennard-Jones 流体多成分系の分子動力学
法数値計算コードを構築し，固体基板上の撥
水過程について計算を行った（図 4）．試験領
域内を飽和蒸気で満たし，初期液膜厚さを変
化して，液膜に生起する不安定性から撥水核
の形成を経て液滴形成に至るまでを追跡し
た．また，同様の過程を固体基板上にナノス
ケールの粗さを設けた計算系（図 5）につい
ても追跡し，発生過程および液滴形成過程に
注目した． 
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図 3 粒子を含有する液滴の固体基板上塗れ拡が

り過程における粒子挙動 3 次元再構築を実現する

実験装置系． 
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図 4 固体基板上に形成された薄液膜の自発的撥

水過程を実現する計算系．赤枠は従来よく行われ

ている研究で用いられている計算領域． 
 
 

 
 
図 5 ナノメートルスケールの構造を有する固体

基板上における薄液膜の自発的撥水過程を実現す

る計算系． 
 

４．研究成果 
 先行薄膜に関する研究においては，その存
在領域および液膜厚さの時空間的変化を高
精度に捉えることに成功した．先行薄膜の存
在領域については，液滴が拡がる固体基板上
に静置した粒子の挙動を観察することで簡
単に可視化することが可能である（図 6）．マ
クロ的コンタクトラインが粒子に到達する
前に粒子がごくわずかながら移動すること
により，肉眼では捉えることの出来ない薄い
液膜がマクロ的コンタクトライン前方に存
在していることを確認出来る．本研究では，
代表者らが構築したブリュースター角顕微
鏡，および，共焦点型レーザ変位計によりそ
の発達過程を明らかにした（図 7）．  
 

 
図 6 先行薄膜の存在を示す実験例(Ueno et al., 
2011)．固体基板上に静置した固体粒子と遠方に滴

下した液滴との相互作用．マクロ的三相界線

(M-CL)到着前に粒子の移動が開始している(囲み

内)．(上下はネガ/ポジ反転した同一の画像) 

 

 
 

図 7 ガラス基板—シリコーンオイル系での先行薄

膜領域厚さ変化定点観測の例（(a)液滴静置点から

1 mm，(b)1.5 mm 離れた点での計測），および先

行薄膜存在領域—Ca 数（マクロ的コンタクトライ

ンの移動速度に比例）の関係 (Hashimoto, Ueno & 
Hong, accepted)． 



 また，マクロ的コンタクトライン近傍流体
と粒子の相互作用について．固体基板と試験
流体間で濡れ性が悪い場合においては，固体
基板上において液滴は有限な存在領域を維
持している．特に本研究においては，高速・
高精度な化学反応制御の実現を目的として
固体基板上に静置した粒子と液滴との相互
作用に注目した．ここで採用した粒子は試験
流体に対し濡れ性のよいものと悪いものを
用意し，固体基板上における液滴移動への影
響などを明らかにした． 
 試験流体に対し濡れ性のよい粒子が存在
する場合には，マクロ的コンタクトラインと
衝突した後，直ちに液滴内に取り込まれ，液
滴の移動において大きな影響は見られない．
一方，濡れ性の悪い粒子については，マクロ
的コンタクトラインと接触した後，クラスタ
ーを形成しながらコンタクトライン近傍の
液滴表面に分布する（図 8）こと，さらに，
マクロ的コンタクトライン近傍において粒
子群と界面の相互作用により，粒子の跳躍現
象が生起することを明らかにした． 
 
 

 
図 8  微粒子が散在する基板上での動的濡れ現象

の例．斜めに静置した基板上を画面上右から左へ

進行する液滴を側方から観察．液滴表面の固体壁

近傍においてクラスター化した粒子が存在してい

る．粒子１個の直径は 30 μm. 
 
 
 数値計算においては，従来に無い広い計算
領域を確保し，飽和蒸気で満たされた領域内
において固体基板上を覆っている薄液膜が
撥水していく過程に注目した．ここで，上面
から見た数値計算結果の代表例を図 9に示す．
スナップ写真の右下に添付しているのは同
時刻における個数密度分布を示す．薄液膜は，
不安定性の表面のゆらぎによって撥水の起
点となる撥水核が生成され，撥水が進展して
いく．また撥水していく過程で接触線近傍に
液膜の隆起部分も確認できた．接触線は撥水
核を起点として同心円状に撥水していき，異
なる撥水領域の接触線と巡り合うと互いの
接触線の撥水速度は減衰していく．したがっ
て純粋な撥水現象は，異なる撥水領域を持つ
接触線との相互作用を伴わない初期の撥水

であるといえる． 
 ここで，本研究では分離圧の概念を導入し
て，撥水の強度を記述する単位面積あたりに
働く仕事を導出した．このモデルの妥当性を
検証するため，撥水面接の時間変化に関し，
分子動力学法による数値計算との比較を行
った（図 10）．計算結果では薄液膜表面全体
でランダムに無数の撥水核が形成される．こ
の核発生の時間と時間発展を合わせて考慮
すると図 4 に示撥水面積の時間変化を表現す
ることができる．撥水後期段階では，前述し
た通り，異なる撥水領域の接触線の相互作用
の影響があるためモデルの解を満足しなか
ったと考えられるが，初期段階においてはモ
デルによる解と数値シミュレーションによ
る数値計算結果が大変よい一致を示した．  
 
 

 

図 9  平滑基板上に静置した薄液膜の撥水過程の

例：撥水核生成の様子（左）および撥水核間相互

作用の様子（右）．各フレームの右下は統一時刻に

おける液体分子数密度分布を示す． 
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図10  分子動力学法を用いた数値計算による撥水

領域面積の時間変化（実線）と，本研究で求めた

撥水領域変化モデルによる予測（破線）．撥水核間

相互作用が存在しない撥水初期において，本モデ

ルと数値計算による結果が極めてよい一致を示し

ている．なお，図中の色は初期液膜厚さの違いを

示している． 
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