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HeatTransferProblemsRelatingtoMarangomiConvection(Ⅰ)
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液体の表面張力は,その温度および溶質の濃度に依存する.したがって,気･液

あるいは液･液界面の温度や濃度が一様でない場合には,そこに表面(あるいは界

面)張力の勾配が生じ,時によってはこれに起因する流体運軌 すなわちマランゴ

二対流が生ずる.マランゴ二対流が重要な役割を演じる現象はいくつか知られて

いるが,本稿では主として,単結晶生成との関連で行われた研究成果を紹介する.

1. は じ め に

液体の表面張力 (あるいは界面張力)は,その温度お

よび溶けている物質の濃度に依存する.たとえば,液体

の温度 Tと表面張力 crの間には,E8tvOsの関係式と呼

ばれる次のような近似式が古くから知られている.

o(M/p)2/3-A(Tc-T) (1)

ここで,Mは液体の分子量,pは密度,Tcは臨界温度,

kは定数で,液体の種類によらずほぼ2.1×10~7J/Kと

いう一定値をとると言われている.より新しい関係式は,

vanderWaalsによるもので,後にGuggenheimにより

修正された次式である.

6-60(l一言)n (2)

ここで,指数 〝は多くの有機液体については11/9,金属

については1に近い値をとる.義 ll)にいくつかの液体

の表面張力およびその温度係数 (温度に対する表面張力

の変化率)の値を示した.濃度と表面張力の関係は,液

体と溶質の組み合わせによってもっと多様に変化するの

で,式(1),(2)のような簡単な関係式は得られていな

い.
いずれにせよ,気 ･液あるいは液 ･液界面の温度や濃

度が一様でない場合には,そこに表面 (あるいは界面)

張力の勾配が生じ,時によってはこれに起因する流体運

動が生ずる.こうした表面 (界面)張力の不均一性によ

って誘起される流れは,表面張力対流(capillaryconvec･

tion)あるいはマランゴこ対流(Marangoniconvection)

と呼ばれている.

マランゴニ対流が重要な役割を演じる現象はいくつか

知られている.ワイン･グラスの内面で,ワインの滴が

*東京大学生産技術研究所 第2部

表1 各種液体の表面張力と温度依存性(1)

ヘ リ~ウ ム 0.308 -270.5 -0.07

窒 素 9.71 -198 -0.-_23

エ タ ノ ー ル 22.75 20 -0.086

水 72.88 20 -0.13g

ベ ン ゼ ン 28.88 20 -0.13

n-オ ク タ ン 21.80 20 -0.10

ナ トリ ウ ム 191 98 -0.10

硝較ナトリウム 116.6 308 -0.050

銀 910 961 -0.164

鍋 1550 1083 -0.176

上昇下降を繰 り返す不可思議な現象はLordRayleigh

によって ｢ワインの涙｣(wine'stears)として紹介され

てuるが,これはワインの滴の周縁部でアルコール分が

蒸発するために生じる表面張力の不均一が原因となって

いる.このほか,風呂場のタイルの上に石けんを落とし

たときに水膜が逃げて行 く現象,あるいは昔夜店でよく

見かけた,樟脳によって駆動され不規則に動きまわるセ

ルロイド製の舟なども同じ原理に基づくものである.

工学的あるいは工業的な面では,最近,宇宙空間のよ

うな微小重力場における単結晶生成,合金製造,その他

の新材料製造過程とマランゴニ対流の関係が注目されて

いる.たとえば,現在単結晶生成には,チョクラルスキ

ー (czochralski)法,ブリッジマン (Bridgman)法あ

るいはボート法,フローティングゾーン(月Oatingzone)

法など 〔図 1参照)が用いられているが,これらのいず

れの方法においても,融液は自由表面を持っており,そ

の表面上の温度あるいは濃度に不均一があればマランゴ
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二対流が発生する可能性がある。地球上で行われる結晶

生成過程においては,当 然重力に起因する密度差自然対

流もこれに加わるが,いずれにせよ,液相内での対流は,

結晶の成長速度,固 ・液界面の形態,種 々の格子不整等

に大きな影響を与えるからその特性を明らかにすること

は重要な課題である。

著者らの研究室では,数 年前から;単 結晶生成時に生

ずるような浮力 ・表面張力共存対流の特性を明らかにす

ることを目的とする基礎研究を行つてきているが,本 稿

では主としてその成果の紹介を通じて,マ ランゴニ対流

がどのような性格を持つかを解説していきたいと思う。

なお,著 者らの研究成果の詳細については文献
2卜のを参

照されたい。

2.水 平矩形液体層におけるマランゴニ対流

2.1 チ ョクラルスキー法のモデル化

著者らは,ま ず図 1(a)の チョクラルスキー法をモデ

ル化してみることにした。この方法では,る つぼ内の融

液の上部自由表面中央部に固 ・液界面が形成され,そ こ

で結晶生成が行われる。その際,融 液の温度は,凝 固面

上でもつとも低くなるから,自 由表面上では,周 辺部か

ら中央部に向かって表面張力の勾‐配が生じ, これによっ

て流れが誘起されるはずである:

図2は著者らのモデルである。ただし,図 2(a)で は,

水平液体層の両側の鉛直側壁が加熱されており,図 2

(b)で は底面が加熱されている。上部自由表面の中央部

の液面と接する位置に低温壁があるが,こ れは凝固面を

( a )チ ョクラルスキー法 (b)水 平ボー ト法

フローティングゾーン法

図 1 代 表的な単結晶生成法
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模擬したものである 〔Polezhae,のも図2(a)と 同様な

モデルを用いていることが最近になってわかった〕。な

お,チ ョクラルスキー法による結晶生成においては,種

結晶を鉛直軸のまわりにゆっくりと回転させ,ま た融液

を入れた容器をこれとは逆向きに回転させるのがぶつう

のようであるが,本モデルでは回転は取り入れなかった。

著者らの実験では,液 体として粘性係数の異なるシリコ

ーン油を用いた。すなわち,2デCにおける動粘数係数が

10-2m2/s,103m2/s,10~4m2/s,105m2/s,106m2/s

の5種類であるがこれらのいずれについても,ウ イルヘ

ルミ法で測定した表面張力の温度係数は6.55×10~5N/

(moK)で あった。

2.1.1 側壁加熱の場合の実験結果

図2(a)に 示したような装置を用い,矩 形液体層の深

さ〃 と半幅 ″ の比 (これを41と する)お よび深さ〃

と低温壁の半幅 αの比に れをス2とする)という二つの

寸法比 (アスペクト比)の 組み合わせをいろいろに変え

て実験を行った。その結果をマランゴニ数″αを横軸に,

ヌセル ト数 N%を 縦軸にとって整理したものを図 3に

示す。ただし,Zα =σ`JfZηバ〃),N%≡α」7(λ∠T),σ̀

は表面張力の温度係数,∠Tは 高温壁と低温壁の温度差,

χおよびμはそれぞれ液体の温度伝導率および粘性係

数,αは熱流東,スは液体の熱伝導率である。なお,本実

験で用いたシリコーン油にっいては,レ イリー数 Rαと

マランゴニ数 Zαの間に

Rα=(αρg″
2/σι)zα=30 Zα      (3)

という比例関係がある。これは,表 面張力の温度係数 σι

がどのシリコーン油についても等しく,ま た液体層の高

さ″ を一定としたためである。

図3を見ると,ヌ セルト数とマランゴニ数の関係がプ

図2 チ ョクラルスキー法のモデル化
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ラントル数 P″によってわずかながら変化していること

がわかる。この関係を整理すると,1<Zα <105の範囲で

Ⅳ%=073P/0。
6zαl“

(4)

で表される。

一方,流 れ場について調べるため,シ リコーン油に微

細なアルミ箔を混入してトレーサとし,底 面からのスリ

ット光により可視化を行つた:

自由表面では,気 ・液界面せん断力を無視すると

彩
=―』

弓 |     ( 5 )

が成り立つ:た だし,び は水平方向 (″方向)流速成分

%を 〃″ で割って得られる無次元流速,θ は温度 Tを

加熱壁温度 3と 冷却壁温度 ■ の差で割って得られる

無次元温度,Xお よび Zは 座標変数″およびzを 液体

層の深さffで無次元化したものである。

図4に,可 視化写真から求めた自由表面での無次元水

平方向温度勾配 (反〃ン )とマランゴニ数 Zαの関係を

示す。マランゴニ数が 100以上での測定値は,理論式(5)

からずれてきているが,こ れはアルミ箔の移動距離を移

動時間で割って求めた流速の測定精度が悪くなるためで

図3 熱 伝達実験結果 (Ⅳ%と ″の の関係
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あろう。

図5に,50ま でのマランゴニ数における自由表面申央

部 (冷却壁端部と加熱壁との中間)で 測った水平方向流

速分布を示す。深さ〃 の無限水平液体層の自由表面に

一定の温度勾配 ωα∂Z)z_1があるとき,び はZの 2次

式で表され

び―=施(券)ら1{(Z―=)2÷}
となる。測定結果に対応するマランゴニ数について式

(6)を計算した結果をそれぞれ破線,一 点鎖線,二 点鎖

線で図5中に記入した。図5に よれば,測 定値は計算値

よりも極大点付近で絶対値が大きく,ま た2次関数では

表せないことがわかる。 この結果は,流 体層が無限に広

いとはみなせないことと,浮 力による自然対流が伴って

いることによるものと考えられる。

次に,透 光性媒質中に屈折率勾配があると入射平行光

線が曲げられることを利用して,液 層内の温度勾配を求

めた。一般に,流 体の屈折率は温度に依存するからであ

る。幾何光学め範囲では,屈 折角 グと屈折率 πの関係は

次のように表される。

蒻=l grad″%あ           (7)

図6に示すように,流体中のz方 向の温度勾‐配が負であ

る場合,入射平行光線は正の方向に曲げられる。式(7)

をこの系に適用すると,温度勾配は次式で与えられる。

子=―       (8)

ただし,%ιは屈折率の温度係数,Dl,D2,D3は それぞれ
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図4 自 由表面における速度勾配とマランゴニ数の関係 図6 温 度分布のある媒体中での光の屈折
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流体層,ガラス板,空気層の厚さ,π,πク,%αはそれぞれ図

に示した媒質の屈折率である。

図7の写真は,ア ルミ箔をトレーサとして可視化した

流れの模様と,そ れに対する温度勾配分布を示すもので

ある。また,式 (8)により計算される高温壁面上での局

所ヌセルト数と,低 温壁面上での局所熱流束の分布を図

8に示した。高温壁と低温壁の温度差が小さい場合,低

温壁中央部の直下に流れはなく,局 所熱流東は低温壁両

端を除きほぼ一定となっている 〔図7(a),図 8(b)〕。

温度差が大きくなると,流 れが低温壁申央部の直下まで

侵入してきて,局所熱流束が一定となる領域はなくなり,

低温壁両端での熱流東は非常に大きくなる 〔図7(b),

図8(b)〕。このような状態は,結晶生成においては好ま

しいとはいえないであろう。

(a)P″ =104,ル 〔α=26

(b)P/=104,ル `″=75

図 7 流 れの模様とそれに対する温度勾配分布

生 産 研 究

2.1.2 底 面加熱の場合の実験結果

図2(b)に 示したような装置を用い,液 体層のアス・

クト比 41が 5(液 層の深さ〃=6mm)お よび2.5(れ

層の深さ″=12 mm)の 場合について実験を行った。経

果を整理し,ヌ セルト数 Ⅳ%と マランゴニ数物 の関係

にまとめたものを図9に示す。側壁加熱の場合,液 体の

プラントル数が決まると,ア スペクト比Иl,42の 組み

合わせが異なっても熱伝達率には影響が認められなかっ

たが,底 面を加熱した場合には,ア スペクト比により熱

1′α==26

Pr圭 1.2×104

(a)Local Number on Hot Wall

Mα=26
=1.2× 104

(b)Local Heat FIⅨ on Cold Wan

図 8 伝 熱面上の熱流束分布

Nを==0.50』ια025

(b)■ 1=2.5

図 9 熱 伝達実験結果
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伝達実験の結果は異なるものとなった。

図9に見られるように,低 温壁の幅が広い(42が大き

い)場 合,ヌ セルト数の増カロ率が大きくなり始めるマラ

ンゴニ数は,42が イヽさい場合にくらべて小さい:これを

レイリー数でくらべてみると,41=5,42=20/6の 場合

〔図9(a)〕のヌセルト数の増加率上昇に対応するレイリ

ー数は約 500であり,41=2.5,42=20/12の 場合 〔図9

(b)〕の場合のそれは125oであった。また,42が 大き

い場合,ヌ セルト数はマランゴ三数の1/4乗に比例する

ようになるが,そのような領域でのヌセルト数は,4,が

小さい場合にくらべて大きいことがわかつた。

図 10に 41=2.5の 場合の流れの模様とそれに対応す

る温度勾配分布の可視化による写真を示す。また,図 8

によつて計算した高温壁面上における局所ヌセルト数お

よび低温壁面上での局所熱流束の分布を図 11に示す。

И2=5/12の 場合〔図 10(a),(b),図 11(a)〕,表 面

張力差によって自由表面の液体が低温壁側に引も張ら

れ,低 温液体が高温壁中央部に向かつて降りてくるため

に,高 温壁中央部での熱流東は大きくなる。また鉛直断

熱壁倶1には弱いセルができている。

ス2=20/12の 場合〔図 10(C),(d),図 11(b)(C)〕,

温度差が小さいうちは表面張力効果による流れのみが存

在し,低 温壁の下には流動は見られない。 このため,低

温壁 と高温壁の中央部での熱流東は一定 となる 〔図

日

ミ
〃α=72

ヽ
y

゛Zソ

(c)Local Heat Flux on Cold Wall

局所熱伝達特性 (a)高 温壁上での局所ヌセル ト

数,(b)高 温壁上での局所ヌセル ト数,(C)低 温壁

上での局所熱流束
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10(C),図 11(b),(C)〕。しかし,温度差が大きくなり,

レイリー数が約1250を越えると,低温壁の下に2個のセ

ル運動が発生し,そ れに応じた低温壁中央部と両端での

熱流束は大きくなり,高 温壁中央部と両端での熱流東は

4 さヽくなる 〔図10 ( d ) ,図1 1 ( b ) , ( C )〕」

液体層の深さに比べて低温壁の幅が広くなると,低 温

壁の下にできるセルの数もふえてくる 〔図12(a),

(b)〕.

前に指摘した,ヌ セルト数の増加率上昇1子対応するレ

イリー数は,低 温壁下に偶数個のセルが発生するレイリ

ニ数に一致し,熱 伝達特性が局所的にも全体的にも,重

力に起因する対流の発生に強く依存していることがわか

る。

上の結果と,前 節の結論とを合わせると,低 温壁下の

流動を抑え,低 温壁面における局所的な熱流束の値を一

定にするためには:あ る程度低温壁の幅を相対的に広く

して,マ ランゴニ対流が低温壁下に侵入するのを防ぎ,

(a)Mα =20,Rク =335,Ⅳ %=15

(b)Mα =106,Rα=1830,Ⅳ%=1.7

流れの模様 とそれに対応する温度勾配分布

ヽ
‐４〓

図 1 0

Heated wall

(a) Local Nusselt Number on Hot Wall

(b) Local Nusselt Number on Hot Wall

図 1 1
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(a)Zα =370,Pα =2550,Ⅳ %=23
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図 13 水 平ボート法のモデル化

図 14 表 面張力のみによって駆動される自然対流の実験

(b)″ b=860,′ク=4690,Nt=28

図 1 2流 れ の模 様

ConvectiOn drttn
―――― by  s u r f a c e  t e n s b n  a r l d  b u O y a n c y

――・―一 MatsumOtO et al.R Pr=16

Pr=101,Ⅳ ″*=o.7Mが 1/4

Pr=104, Ⅳ “●=0.79〃 ♂1/4

図15 修正ヌセルト数と修正マランゴニ数の関係

また底面の加熱を臨界レイリ■数を越えない程度にとど

めることが必要である。従来のチョクラルスキー法は側

面加熱に近い条件となっているため,低 温壁面上での局

所熱流束の不均―は大きく,結 晶生成には不利な条件と

なってきていると言える.

2.2 水平ポート法のモデル化   |

図 1(b)に 示した水平ボート法では,容 器 (ボート)

内の融液は一端から凝固し始め,そ の界面はほぼ鉛直の

まま他端に向かって進行する。 この方法をモデル化する

と,図 13のようになる。すなわち,水平矩形液体層の上

面が自由表面,容 器の一方の鉛直壁が加熱面,他 方が冷

却壁であり,底 面は断熱壁となっている。このようなモ

デルを基本として,マランゴニ対流の
'特

性を調べてみた。

2.2.1 液表面のみを加熱 ・冷却する場合の実験結果

まず,図 14に示すような装置を用いて,いわば純マラ

ンゴニ対流の実験を行った。すなわち,水 平矩形液体層

の自由表面の一端に細い加熱面,他 端に細い冷却面を置

いて,自由表面に温度勾配を付与した。加熱面としては,

外径 2mm,内 径 lmm,長 さ50 mmの 銅パイプに直径

300 μmの コンスタンタン線ヒータを入れたものを用い,

冷却面としては,厚 さ2mm,幅 5mm,長 さ50 mmの

鋼板を用い,そ の裏側を恒温槽で温度制御した水を冷却

した。

14

図 15に熱伝達実験結果を示す。縦軸のNグ はヌセル

ト数に相当する無次元数で,そ の定義は,加 熱壁の単位

長さ当たりの伝熱量 (ヒータの発熱量に等しい)を 0と

すると

Nグ =湯
     0 )

で表される。

深さ″ の無限水平液体層の自由表面上に一定温度勾

配が付与されている場合の水平方向流速分布は式(6)で

表されるのでここでは修正マランゴニ数″α・を

あ 事二滋
(#)zLl      に

①

で定義し,こ れを図15の横軸にとった。そして,こ の結

果を整理すると

Nグ =0.61P/°。26Mα■lμ        (11)

となることがわかった。この結果を,2.1節の結果と比べ

るために,後 者を破線で図中に記入した。また,松 本 ・

斉藤のによる,水 平液体層の自由表面の一部を加熱した

場合の実験結果を一点鎖線で示した。この結果から判断

する限り,松 本らの実験には,浮 力の影響があるように

思われる。
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図 16は,アルミ箔をトレーサとして流れの可視化を行

った結果から得られた液体層中央部における水平方向流

速分布を示す。実験条件に対応する修正マランゴニ数を

式(6)に代入して計算した流速分布も実線で記入した。

浮力を伴わない,純 マランゴニ対流では,実 験値と計算

値の一致がかなりよいことがわかる。

2.2.2 -つ の側壁を加熱し他の側壁を冷却した

場合の実験

図 12に示したような系については,液体層のアスペク

ト比(幅と深さ比)4,レ イリー数 Rα,マ ランゴニ数 Zα

を種々に変えて流速分布を測定した。図17はその結果の

一つで,容 器の垂直申央断面上で測つた無次元水平方向

流速 グ(=%Eル )の深さ方向分布が示されている。ま

た,図 18には自由表面における無次元流速 %;が,レイリ

ー数およびマランゴニ数によってどう変化するかが示さ

れている.こ の結果のうちZ″=50の 曲線の傾向からわ

かるように,レ イリー数が小さくなるにつれてマランゴ

ニ対流の効果はいつそう重要になる。

図 19お よび図20には,容 器のアスペクト比を変えた

場合のフローパターンの可視化写真および水平方向流速

分布を示した。本実験範囲内では,容 器内にできる対流

のセルの数はつねに1個であるが,そ の運動の申心の位

置は,レ イリー数が小さいほど,マ ランゴニ数が大きい

ほど,そ してアスペクト比が小さいほど自由表面に近づ

くこと力`わかつた。

2.2.3 凝固を伴うマランゴニ対流

2×103

図17 水 平方向流速分布

生 産 研 究 38 5

前節で述べたようなチョクラルスキー法を模擬したマ

ランゴニ対流のモデルにおいても,ま た前 2項で扱った

ような水平ボート法のモデルにおいても,高 温壁面およ

び低温壁面の位置は固定されているものとした。チョク

ラルスキー法の場合には,実 際の結晶生成においても,

結晶の成長速度と引き上げ速度が等しい場合には,ほ ぼ

このような条件が成立すると考えられるが,水 平ボート

法の場合には,凝 固界面がしだいに融液中に進出してく

ることを考慮に入れなければならない。そこで,図 12の

ような系において,低 温壁面の温度が液体の凝固点より

も低く,そ こから凝固面が発達するような場合について

主として数値解析によって考察してみることにした。

低温壁近傍における凝固層の成長速度および固 ・液界

面の形状は凝固層内の熱伝導による熱除去の速さと,融

液と固 ・液界面の間の対流伝熱による入熱の大きさとの

バランスによつて定まる。このような問題を数値解析に

よって解くためには,凝 固層内の熱伝導と,融 液内の流

れおよび熱移動についての基礎式をたて,固 ・液界面に

おける温度および熱流の連続の条件を考慮して計算しな

ければならないが,途 中の界面形状があらかじめ知られ

ていないために,計 算はかなりやつかいである。著者ら

は,こ のような相変化を伴う伝熱問題の数値解析法とし

て有力な方法である境界固定法"を 用いて計算を行つ

た。

図21に計算によつて得られた流線および等温線(無次

元時間 ′三2.96の場合)を ,図 22(a)に凝1固界面位置の

時間変化を,また図22(b)に凝固量の時間変化を示す。

膿　　一繊燿■瑠日■漏
　
５

／̈鰯麟脚圏躊一

Free

I

surface Free surface

-2  -1   0   1

が

( c )ス = 0 . 5

( a )И= 2 5 ( b ) 4 = 1図 1 9流 速 分布 の可視 化 写 真

( C ) 4 = 0 , 5

Free surface _

Pr=9200
Mα= 15

Rα= 50

-0.2 0 0.3× 1°→

ゲ

(a)A皇 2.5(b)И =1.0(c)ス =0.5

図 20 水 平方‐向流速分布 (アスペクト比の影響)

(b)A=1
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ι=2.96

図 21 計 算によつて得られた流線と等温線

これらの計算では,ス =1,Rα=3× 104,zα=3.74×103,

S″(=Cpl∠T/Й犠)=18× 10~2としてぃる。ただし,Cpl

は液体の定圧比熱,力ヵは凝固の潜熱である。

図22に は,■ octadecaneを用いて行つた実験の結果

も比較のために示してある (実験の方法については説明

を省略する)。3つの無次元時間における界面位置および

形状の実測値と計算値を比較してみると,自 由表面近傍

を除いて両者はよく一致していることがわかる。自由表

面近傍における差異は,別 に行つた温度場の可視化の結

果から判断すると,自 由表面付近で熱の移動があり,自

由表面上で断熱という数値計算上の仮定が成立していな

いことによるものと考えられる。

図22(b)の 中で,1次 元近似計算とは融液が低温壁で

冷去目され凝固する際,凝 固面が鉛直平面のまま進行する

と仮定した近似計算である。すなわち,凝 固を伴わない

水平矩形容器内の浮力 ・表面張力共存対流について数値

解析を行い,液 体層のアスペクト比と壁面におけるヌセ

ルト数の関係を求めておけば,鉛 直凝固面の進行速度が

得られることになる。

図22(b)で は,実線が実測値,破線が 2次元数値解析,
一点鎖線が 1次元近似計算による結果を示す。無次元時

間 ′が比較的小さい(′<0.3)うちは,三者はほぼ一致し

ているが,凝 固面の鉛直性が失われるにつれ, 1次 元近

似計算の結果はしだいに合わなくなっている。なお, 1

次元近似計算による漸近値 (約0.3)は:凝 固面から低温

壁への熱伝導と,融 液から凝固面への対流伝熱とがつり

合う値を意味する.一 方実測値と2次元数値解析の結果

とは,一 定の偏差を保ちつつほぼ平行している。 こ の定

性的な一致および定量的なわずかの不=致 は,前 述のよ

うに,自 由表面からの深さ約 25%の 領域を除けば,凝固

界面位置が実測値と計算値とでよく合っていることに対

応している。

以上述べたような結果から,水 平ボート法による結晶

生成においては,自 由表面付近の凝固層の形状および成

0.

0.
S
∽

0 .

0.

0.
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■
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( b )

図 22 凝 固界面位置および凝固量の変化

長速度 に対 して,マ ランゴニ対流の影響がきわめて大 き

いことがわかる。        (1985年 7月 31日受理)
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