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研究成果の概要（和文）：液相から気相への相変化冷却は極めて高い冷却効率を実現できる一方、その最初期段
階は光学顕微鏡では分解能が足りずに観察できないため多くの謎が残る。
本研究では加熱中の固液界面を原子間力顕微鏡でナノスケール観察することで新たな知見の獲得を目指した。そ
の結果、マクロスケールでは無視できていた算術平均粗さ0.2nm程度の表面粗さが、ナノスケールの流体におい
ては接触線を強力に固定するピニング現象を引き起こすことを明らかにした。さらに並行して透過型電子顕微鏡
や分子動力学法による研究を行い、ナノスケールの液滴や気泡に関する多くの知見を得た。

研究成果の概要（英文）：The phase transition from liquid to vapor allows for highly efficient 
cooling; however, the initial stages of this process cannot be observed using optical microscopes 
due to insufficient resolution, leaving many mysteries unanswered. This research aimed to gain new 
insights by observing solid-liquid interface during heating at the nanoscale using atomic force 
microscopy. As a result, we revealed that surface roughness of approximately 0.2 nm, which is 
negligible at the macroscale, acts as a powerful pinning site for the nanoscale fluid. We also 
conducted research in parallel using transmission electron microscopy and molecular dynamics 
simulations, obtaining valuable insights into nanoscale droplets and bubbles.

研究分野： 界面工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
沸騰現象の最初期に関連するナノバブルが安定して存在するには強力な接触線ピニングが必要である一方、なぜ
平坦な面においてピニングが生じるのかこれまで明らかでなかった。その理由が原子レベルの表面粗さに起因す
ることを明らかにした本研究成果は、発泡初期過程の解明に資する重要な知見である。
また本成果は沸騰現象やナノバブルだけでなく、将来のナノ流路設計やその内部での流動現象の理解においても
基盤的知見となる。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 液体が気体へと相変化する際の潜熱を利用する相変化冷却は，一般的な空冷や液冷といった
単相を用いる手法に比べてはるかに高い冷却性能を持つ．電気自動車用パワー半導体やスマー
トフォンの高発熱密度化が進む現代社会ではその期待度がより一層増しているが，昇温から沸
騰開始点までの発泡開始プロセスが依然として未解明であるため，安定した沸騰冷却開始が必
ずしも保証されておらず採用に躊躇する企業も多い． 
 
 核沸騰の最初期段階はナノスケールで生じるため，真に必要な技術はナノスケールの空間分
解能を持った加熱面の観察技術である．例えば従来から発泡現象の観察に用いられてきた光学
顕微鏡はサブミクロンスケールが分解能の理論限界で全く足りない．近年盛んに試みられてい
る透過型電子顕微鏡(TEM)を用いた発泡のナノ観察は，電子線の照射により生じる水素気泡の
研究にとどまり加熱のみに起因する相変化の観察は未だ達成されていないし，さらには厚み方
向の情報が得られないため基板表面の構造や気泡の厚みといった発泡現象の理解に必要不可欠
な要素を観察できないといった欠点を持つ．これらの問題を克服しうる手法として，原子間力顕
微鏡(AFM)計測がある．実際に AFM の固液界面計測による，界面ナノバブルと呼ばれる撥水性
表面上に存在する微小な気泡の研究は盛んに行われており，低い過熱度での核沸騰開始といっ
た沸騰現象との関連性も示唆されている[1]．一方で，熱対流によって探針の走査が阻害されて
しまうため加熱中の液中 AFM 計測は極めて難しいという根本的な問題も存在している． 
 
 
２．研究の目的 
 本研究では，AFM を用いて加熱面を計測し，核沸騰の最初期段階につながる知見を実験的に
得ることを目的とした．研究開始当初の目的は，これまで不可能であった AFM による加熱液中
のナノスケール 3 次元計測に挑戦することで，核沸騰に至るまでの固液界面での物理現象を直
接観察することであった．そのために液体の熱対流を防ぐ液膜セルという新たな実験用デバイ
スの開発を試みたが，セルを加工する際に残留応力によって維持されてほしい部分も破断して
しまい，作製に失敗することが明らかになった．異なる手法で同様のセルを作製することも考え
たが，その手法の確立にはかなり長い時間を要する．そこで加熱液中の AFM 計測に固執するの
は止めて，異なる手法で核沸騰開始に関連する新たな知見を得ることにした． 
 
 具体的には，ナノスケールでのピニング現象(三相接触線を固定する現象)の起源を調査するこ
とを目的とした．このピニング現象は固体表面の粗さや化学的不均一で生じる．核沸騰開始と密
接に関係する界面ナノバブルはピニングによって安定に存在できると示唆されている[2]一方，
実はナノバブルが生成される固体面の多くはナノスケールで平坦であり接触線ピニングが働く
とは考えにくいが，その矛盾は未だ手つかずのままである．そこで，異なる表面粗さを持つ基板
上のナノ液滴を AFM で計測し，その接触線に働くピニング現象を調査する． 
 
 
３．研究の方法 
 表面粗さが異なる 3 種類の固体面上にナノ液滴を生成させ，AFM でその形状を 3 次元計測し
た．得られた液滴形状から接触線に働くピニング力を評価することで，原子スケールの不均一性
がナノ液滴に及ぼすピニング効果を調査した． 
 
(1) 基板：シリコン(Si)，熱酸化膜付きシリコン(SiO2)，高配向性グラファイト(HOPG)の 3 種類

を用いた．AFM で測った各基板の表面粗さ(Ra)はそれぞれ，0.268±0.040 nm，0.222±0.033 nm，
0.066±0.016 nm であった(図 1)．どれも表面粗さは極めて小さいが，HOPG は原子レベルで平
坦なグラフェンを積層した構造であるため原子レベルで平滑である．また各基板上でのマク
ロスケールのグリセロール液滴の接触角はそれぞれ 76.7，71.4，40.1であった． 

図 1 (a)HOPG, (b)SiO2, (c)Si 表面の AFM 高さ像 



 
(2) ナノ液滴の生成と計測：液滴には表面張力が高く蒸気圧が極めて低いグリセロールを採用し

た．スライドガラス上にグリセロールを滴下し加熱することで蒸気を発生させ，蒸気雰囲気
に前述の基板をかざすことでその表面にナノ液滴が生成される．計測には AFM の振幅変調
モードを用いた．吸湿剤により AFM 内の湿度を 20%以下に保つことで，湿度の影響を排除
した． 

 
 
４．研究成果 

 

 ナノ液滴を生成した表面上の AFM 計測によって得られた高さ像を図 2 に示す．SiO2と HOPG
基板上では底面径 20–700 nm の液滴が観察された．一方，Si 表面上では球形の液滴は観察され
ず，接触線が大きく歪んだ不定形の液滴が観察された． 

 
 液滴の断面形状から算出した接触角と接触径の関係を図 3(a)に示す．HOPG 表面上のナノ液滴
の接触角はサイズに関わらず 40前後であり，マクロ液滴の接触角(40.1)とほとんど同じである．
これは，HOPG 上のナノ液滴の接触角はマクロ液滴と同様に界面張力の釣り合いによって決ま
っていることを示している．一方，SiO2 上のナノ液滴の接触角は 13–61の範囲でばらついてお
り，マクロ液滴の接触角(71.4)よりも小さい．また，接触角ヒステリシスの範囲からも逸脱して
いることがわかる．さらに，接触径に対する接触角の依存性が見られるが，同じ領域を 20 分後
に再計測したときには依存性が弱くなっており，液滴体積が減少する際に接触径が保たれつつ
高さのみ小さくなったことを意味している．なお，この体積減少は AFM 探針に光てこレーザー
が照射されることで加熱され，蒸発が促進されたためだと推測される．同じ液滴を加熱前後で計
測した断面図(図 3(b))を見ると，接触線の位置は変わらず高さのみ減少していることがわかる．
これらの結果は，ピニング効果に起因すると考えられる．具体的には，HOPG 基板の表面トポグ
ラフィは理想的になめらかであるのに対し，SiO2 の表面にはオングストロームオーダーの粗さ
があることに起因している．液滴が小さくなるにつれて，気液界面全体に対する固体表面によっ
て変形した気液界面や三相接触線の割合が増加する．つまり，液滴サイズが小さくなることでオ
ングストロームオーダーの粗さが，接触角に影響しない弱い不均一性から三相接触線を歪ませ
る強い不均一性に変化し，その結果，SiO2 上や Si 上ではナノスケール液滴のピニングを引き起
こしたと考えられる． 

図 2 (a) HOPG, (b) SiO2, (c) Si 表面上でそれぞれ生成されたグリセロールナノ液滴． 

図 3 (a) HOPG と SiO2 表面上のグリセロールナノ液滴の接触角と接触直径の関係．青実線と
赤実線はそれぞれ HOPG と SiO2 のマクロスケールの接触角を示している．(b) 加熱前(0 

min)と加熱後(20 min)の SiO2 上のナノ液滴の断面図 



 
 
  Si 基板上では HOPG や SiO2 上とは異なり，球形の液滴は観察されず，代わりに図 2(c)のよ
うな厚さ数 nm の不定形の薄い液滴が見られた．これら液滴の三相接触線は強く歪んでいて局所
的な接触角は 3–14°であり，接触線に強いピニング力が働いていることを示している．このよう
な強い三相接触線の歪みは SiO2 表面では見られなかったことから，Si 表面では実験で用いた基
板の中で最も強いピニング力が働いていると考えられる．この原因は，表面粗さが最も大きいた
めに構造的不均一によるピニングが強く働くことに加えて，Si 表面では不純物を含む自然酸化
膜が表面に形成される[3]ために化学的不均一性に由来するピニングも働いたことが考えられる． 
 
 上述の分子スケール表面不均一によるピニング現象は，前述した固液界面ナノバブルの安定
性を説明する重要な知見である．というのも，気泡は曲率半径に反比例して内圧が上昇すること
が知られているが(ラプラス圧)，界面ナノバブルはその小ささゆえに極めて高圧になり 100 ms 以
内に消滅してしまうと予想されている[2]．一方で，界面ナノバブルは数時間から数日以上安定
するというのが実験的によく知られた知見であり，この矛盾を説明するために多くの研究者が
理論を提唱している．その中で最も受け入れられているのがピニングを考慮する理論で、具体的
にはナノバブルの接触線が強くピニングされることで縮小時に高さ方向のみ小さくなるため，
縮小するほど曲率半径は大きくなり内圧が減少するためさらなる溶解が防がれるという理論で
ある[2]．実際にナノバブルに強力なピニングが働くことは実験的にも報告されていた[4]が，な
ぜ平坦な表面で強力なピニングが生じるかは全く理解されていなかった．本研究の知見はたと
え原子スケールの表面粗さであってもナノスケールの流体に対しては極めて強力なピニングサ
イトとして働きうることを示しており，界面ナノバブルの安定性，ひいては沸騰核となるナノキ
ャビティが安定して存在できる理由を示唆する，極めて重要な知見である． 
 
 また上述の AFM のみを用いた実験だけでなく，TEM や分子動力学シミュレーションを用い
たナノスケールの液体・気泡の研究も並行して行い，2 枚のグラフェンの間に閉じ込められる水
の内圧や界面ナノバブルの界面張力に関して多くの知見を得ることができたことを付記してお
く． 
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