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水滴の突沸崩壊実験と自発核竺成(Ⅰ)
Exploding- Droplet Test of Water and Spontaneous Nucteation (Il )

西　尾　茂　文*

Shigefumi NISHIO

1.緒　　　　　口

蒸気爆発現象の解明や直接接触式蒸発器の開発に際し

て重要な概念となる｢液体の過熱限界｣について,前報1)

において,熱力学的過熱限界(T,/S)および運動論的過

熱限界(Tkls)の観点から若干の補足的考察を行った.

explodillg- dropletによる水滴の過熱限界温度の測定

値が,その統計的性格をも含めて熱力学的および(固体

異物混入の影響も含めた)運動論的過熱限界と一致しな

い事情は前報で述べたとおりである･これに対し,水滴

中にpreexistingな核の存在(即ち前報衷1の沸騰核生

成)を想定する考え方21もあるが,この考え方は,

(i ) Skripovら3)･4)の細線パルス加熱法による水の

過熱限界温度の測定値が均質核生成理論と近い値を示

すこと.

(近)系の温度Tを一定に保ったExploding-moplet

Testにおいて,時間に対しはば一定の確率で核生成

が起こる実験結果が水滴についても得られているこど

から,水滴の特異な突沸崩壊実験結果に対し決定的な解

答を与えるものとは判断できない.

そこで本朝では,水滴の突沸崩壊に対しても自発核生

成を想定する立場から更に補足的考察を加える.

2･ E耳ploding･ Droplet T偽tにおける自発核生成の型

いま,図1に示したような液滴(A)一支持液体CB)

系を考える･この系は均一温度Tに保たれており,支持

液体の蒸気圧は液滴のそれに比べ無視できるとし,また

液滴中には異物などは混入していないとする.

-----Liqllid B-

図1　液滴一支持液体系
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この場合,前報で述べたように,液滴内部での自発核

生成率-均質核生成率IBDは,

167rOo3

(1)

であり,一方液々界面(液滴表面)での自発核生率)もB

は,

IHJE- 2NoZ'3 (1 -Mo)

･ exp [- 3 klT6(wpoua3cF_pL),2 ]  ( 2 )

Mo-(020-0芳+002b)/(2oooob )　　　　(3)

Mb -(ob2 -020+6芝b)/(2obOob )　　　　( 4 )

4F-(213Mq+鳩)+(ob/qa)3(2-3Mb +Mab)

(5)

である･但し,記号は前報と同-である.

しかし,液滴が純粋である場合の図1の系において,

一般的に自発核生成率)が1-IoHO+I左Eと表されるわけ

ではない. Jarvisら6)によれば.図2の如き液々界面で

の平衡気泡径γ｡は

re-嘉ア[(豊)2-1]

x l1-(i禁)2]　　(6)

である･oab≦oo+qbであることを考慮すると, (6)式は

ob≦oa+oobかつ　oo≦ob+ocb　　　　　(7)

の場合のみ実根をもち. (7)式以外の場合は,液々界面

付近で発生した予備核は液々界面では力学的平衡に到達

できず, (2)式は物理的意味を失う.そこで以下に,

各張力間に想定し得る大小関係により,それぞれの場合

について考慮すべき自発核生成の型がどのように変化す

るかについて考察する.

〔l〕･ oo<ob　の場合

〔1-ユ〕･液々界面付近で発生した予備核周りの状況

(i) ob>oa+oob　の場合:液々界面付近に発生する

予備核については,これが支持液体に触れるとspreading

conditionにより即座に,予備核が液滴内部-移動するか
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2の如き気泡は発生し難い.なおこの場合, (2)～(5)

図2　液々界面の気泡

牧体A (液滴)がこれを囲む方向に運動が起こるので,

図2の如き気泡は存在し難い.

(並) qb≦Oo+oob　の場合:支持液体に触れた予備核

は液々界面で力学的には平衡し得るので図2の気泡は存

在し得る.

〔1- 2).憩定すべき自発核生成の型

いま, ∬および〝を

X-oob/(00-qb), y-ob/oa　　　　　(8)

と定義すると, (5)式より

F-(1/16X)[(1-y)3X4- 6(1-y)(1+y2)X2

+8(1+y3)X-3(1-y)(1+a)21 (9)

∂F/∂X-(3/16X2 )(1-y)3tx2

1[(1+y)/(1-y)]2†(X2-1) (10)

∂2F/∂X2-(3/8X3 )(1-y)3tx4

-[(1+y)/(1-y)]21　　(ll)

(9)～(ll)式を用い, oa<obの場合y>1, X<0　であ

ることに注意してFをXに対して図示すると図3のよう

になり, FはX--1とxA(-[1+y]/[1-y])で極値

をとる.

(i)領域①: 0>X>-1(oob<ob一cc): (7)式の

条件を満足せずspreading conditionにより,図2の

如き気泡は発生し難い.従ってFは意味をもたず,液滴

内部での自発核生成IaHOのみを考えればよい.

(n)領域④: I--1(oak-ob-CFa): (6)式より

re-oとなり, spreading condition　により,液滴表面

付近に発生した予備核が支持液体と接した場合,液滴に

内接する気泡として力学的平衡が達成されるのみで,図

式は

M0--1, Mb-1, F-1

I左B - 4 Na2′3

望怒exp [- 3 kTl(;wv空pe ,2]

(12)

となり, Na毎1023であることを考えると,この場合も

液滴内部での自発核生成のみを考えればよい･

(ih)領域⑨ : - 1>X>xA(ob-Oo<oab<Oa+ob)≡〔Ⅰ

-1〕より,予備核は図2に示したように液滴表面で力

学的に平衡し得る･図3からわかるように,この領域で

FはXに対する増加関数で0<F<1であるので,気泡

核生成に要する最小仕事Wは液滴中(肝｡)より液滴表

面(Wok)での方が小さい.しかし,自発核生成率につ

いては, (1) ･ (2)式のpree叩Onential factorの差に

より　X等-1ではIbo>ILEであるがX和X^ではIBo

<IiE　となり,この領域㊥では液滴内部と液滴表面での

自発核生成を考える必要がある･

(lV)領域④: 2-xA(qob-oa+ob):(5)式よりF-

oとなり, (2)式は発散する.従ってこのような系が実

現するとすれば,液滴表面での自発核生成のみを考えれ

ばよい.

(Ⅴ)領域(む: X<xA(oab>oa+ob):非現実的である･

〔Ⅱ〕 oo>obの場合

〔Ⅱ- 1〕.液々界面付近で発生した予備核周りの状況

(i) oa>ob+qab　の場合:液々界面付近に発生する

予備核については,これが支持液体に触れると　spread-

ingconditionにより,予備核が支持液体側-移動するか

支持液体が予備核をとり囲む方向-運動が起こるので,

予備核が成長する場合は図2の過程を経てやがて気泡と

して支持液体に囲まれる･

(ii) oo≦ob+oob　の場合:支持液体に触れた予備核

は液々界面で力学的には平衡し得るので,図2の気泡は

存在し得る.

二二三一一±
T(oC)

図3　oa<obの場合　　　　　　　　　図4　00>obの場合　　　　　　　　図5　純水の表面張力
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〔Ⅱ- 2〕.想定すべき自発核生成の型

oo>obの場合, 1>y>0, X>0であるので, Fは

図4のように, X-1とxB(-[1+y]/[1-y])で極値

をとる,領域@～⑲については領域①～(むと同様に議論

できるので,主な点についてのみ述べる･

(1)領域⑥: 0<X<1(oab<00-Ob): (7)式の

条件を満足せず,液滴表面付近で発生した予備核が支持

液体と接するとspreading conditiollにより支持液体に

囲まれる方向に運動が起こる.この過程は,予備核の成

長速度, 〟の値,液体A, Bの粘性などにより様々な過

程をたどると思われる.このように,予備核が液滴表面

付近で生成され,支持液と接し図2のような状況を経た

後に支持液体に囲まれる過程における自発核生成率をEE

とすると,この領域㊥では,自発核生成率をI笈oとILB

との和として考える必要がある.

(ii)領域⑦: I-1(oob-o0-Ob): (6)式により　r8

-0となり, spreading condition　により,液滴表面付

近に発生した予備核は,液滴表面に外接する気泡として

力学的平衡が達成されるのみである.また(2)～(5)式

より　M0-ll, Mb-1, F-(ob/Uq)3, I右E-0

となる.従って,自発核生成としては領域㊥と同様に考

えればよい.ここで,液滴表面に外接する気泡核に要す

る生成エネルギ- Wobは,支持液体中で気泡核を作る

のに要するそれWdであることに注意する必要がある.

(ih)領域⑧: 1<X<xB(U0-Ob<oob<oq+ob):倭

域(動と同一.

(lV)領域⑨ : I-xB(Cob-oa+ob):領域④と同一.

(V)領域⑲ : xB<X(crob>oo+ob):領域⑨と同一.

以上の結果をまとめると衰1のようになる.表1から

判るように, Exploding-Ikoplet Testにおいて液滴の

過熱限界温度が熱力学的過熱限界温度Tt/S　に等しくな

るのは,領域①, ④のみである･また,液滴中に固体不

純物が含まれ,この表面での自発核生成率ISEが問題と

なる場合は,衰1中のIcHOを(IaHO+ISHE)とすればよい･

3,水滴-シリコーン油系

次に,従来Exploding-Droplet Testにおいて特異な

挙動を示す水滴-シリコーン抽系が,表1のどの領域に

存在するかを検討する.

このために,シリコーン油(信越シリコーンKF54)

の表面張力と水に対する界面張力をWilhdmy法により

測定した･測定精度の検討のために,.まず純水の表面張

力を測定した.測定結果を標準値(実線)とともに図5

表面張力.界面張力間の閲係 劔液々界面付近で発生し た予備核周りの状況 ��ｩ.�+x-x*ｲ�齷Jﾘｦｩ�i�ﾂ�,ﾉ���存在し得る平衡 気泡生成エネル ギ間の関係 俾價ﾘｦｩ�i�ﾉzb�

--＼ ⊂′つ 図 ･ll一一 ∧ a〉 ) lib ら > t3 5 ���oob<Ob-Oo 蔦�ﾈ�ε��予備核が液滴内部-移 動するか,液南側液体 が予備核を囲む方向に 運動が起こり,予備核 は支持液体と接し難い �I4�>�YB�Ⅳ〃のみ 白ﾔ没��

@ 柳�#ﾗ�&ﾄ��I--1 ����y�｢��液滴内部, 液滴表面 夫�ﾕv��I-I笈o+I£e(I笈o二≫IJHE) 

@ 柳"ｴ��蔟�#蔕"ﾕV��-1>X>X^ 冰ﾉOXｦｨ,ﾘ幽�愛Ylｨ,�*��*(,I|ﾘｧy4�,兌ﾘﾗH+Y;��.��液滴内部 液滴表面 �x�c蛆H�ﾒ�I-IoHO+IJHE(I品o><I右E) 

㊨ 薮�#ﾔ�"ｷ���X=XA ��hﾜ�,�I4�*ｨ�hｴ9hﾈ,��鈷-ﾈ.ｨ.��液滴表面 宥砲鑾x8ﾘ8�ﾓ��I-ILK-,- 

㊨ 柳�#��"ｴ��X<xA 儖�ﾋｸ��4��

ハヽ 寸 盟 くつ ∧ 3) ∧ ＼J ･も ら ∧ l3 ら ���oob<00-Ob ��ﾈ+(*ﾓ��予備核が支持液体中- 移動するか,支持液体 が予備核を囲む方向に 運動が起こる. �I4�>�YBﾂ�悠4蔚ﾉlｨ*��.x辷鰄悠�ﾂ�(b�Wq>Wb 白ﾔ从�ｴ牟R�

@ 尾�(�ｳ��ﾔ�"�∬-1 ��愛��｢��〟 夫�蛆"ﾕv�2�I-I笈o+I五B,IJlJE-0 

㊨ 彪��#蔕�#蔘�ﾔ�"�1<X<xB 冰ﾉOXｦｨ,ﾘ幽�愛Ylｨ,�*��*(,I|ﾘｧy4�,兌ﾘﾗH+Y;��.�,ﾈ,Rﾈ辷鰄悠�ﾉ(h,��,ﾘ�,�*"�液滴内部 液滴表面 夫�蛄�"�I-I笈o+Ike(1笈o><ILB) 

㊨ 靖�#蔕��"�∬=∬β ��hﾜ�,�I4�*ｨ�hｴ9hﾈ,��鈷-ﾈ.ｨ.��液滴表面 夫#蛆�"ﾓ��I-IlHE-- 

⑲ 柳�#蔕�ｴ�"�xB<X 儖�ﾋｸ��4��
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に示したが,十分な精度が得られていると考えられる.

図6に,シリコーン池KF54の表面張力と界面張力の測

定値を示したが,表面張力はT'を系の絶対温度とすると,

0- 45.0(1-T'/790.6)'･2　　　　　　(13)

でよく整理される･一方,界面張力は高温側で若干精度

に欠けるが,いずれにしても図示した〔o(Water) -

a(KF54)〕(-oa-ob)よりもかなり小さく,水滴の突沸

崩壊が問題となる温度範囲でも, gab <00-Obなる関係

が保たれていると考えて良い･以上の外挿が正しい場合,

この系は表1の領域㊥にあり,自発核生成率Ⅰは次式で

与えられるべきである.

1-I笈o+I孟E十IkE (14)

4. Spreading Conditioll qab<qa-qbを

満たす系での自発核生成

自発核生成を問題にする場合においては,このSpread-

1ng COndition　が問題となるのは,液々界面付近にお

いて生成される予備核に対してのみである.予備核が液

滴表面付近に生成し,成長しながら次第に支持液体に囲

まれてゆく道程を主過程とする自発核生成は,かなり複

雑と考えられるが,以下の事を検討しておくことは無駄

ではないと考える.

いま,予備核が初めから支持液体の中に図7のような

形で存在するとする･そして,予備核の成長過程中には

支持液体層厚さSfは一定とする･支持液体内での拡散

係数をDとすると, Kaganの理論7)を応用すると

IkE(D≠cc)-[ 1/(1+8)]IkE(D→ -)  (15)

ここで, yu･ ydを液膜両端での物質Aの濃度とすると,

8-[Pve(yv)-Pye(yd)]/[Pve(yd)-Py]

- 20/(DJ 2mkT)[Sf/(rc +8′)]/(yv-yys)(16)

ここで, yvsは圧力Plでの物質Aの飽和濃度であり物

質拡散は定常7)とした.

8≫1である場合, (15)式は

ILHE(D≠-)- (1/8)I缶E(D-- )　　　(17)

また, (1)式との類似により

Iをe(D-･ -)- 4Na2/3

花mB
eXP

167Wb3

3kT(Pvc-Pl )2

(18)

167EOb3

(19)

(19)式は,前報の(36)式においてAS-(8 1NQIJ3 )/4

と置いた式に等しい･ (19)式を(14)式に代入し,前報で

定義した液滴崩壊率PeATを計算すると, PgTは広い温

度範囲に分布するが,その中央値Tk/S　の値は実験値よ

り約100d喝C高くなる･従って, TkIsの値を合致させ

るためには,表面張力･界面張力の測定精度を高めると

40

I I:聖-:'.: I

30

20

＼
＼

I--定七㌧.√-＼
＼.

q=45･ 0(11景) 12

liZI
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:一二＼二二､､_

: Ism:霊aTeTneS慧｡n　　一一＼●'≠-

50　　　　　100 150　r(｡C) 200

図6　KF54の表面張力･界面張力

図7　支持液体に囲まれた気泡

ともに平衡気泡を作るに至る過程について,更に詳細に

検討する必要がある.

5.緒　　　　　言

支持液体中に保持された液滴が突沸崩壊-過熱限界に

至る自発核生成の様々の型について検討し,水滴-シリ

コーン油系では,液滴内部でのほかに,液滴表面での予

備核がその発生から液滴外-押し出される過程を含む自

発核生成について考察する必要があることを示した.

(1981年1月13日受理)
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