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1 はじめに

夏に冷たいビールをジョッキに入れて様子をしば
らく観察すると，その周りに小さな液滴が凝縮して
いることに気がつく．だんだんとその液滴は大きく
なっていき，しばらく経つと，ジョッキの表面には大
小様々な液滴に覆われることになる．このように，凝
縮した液体が液滴状になる凝縮の形態を，滴状凝縮
(dropwise condensation)と呼ぶ．滴状凝縮は，ビー
ルのジョッキだけではなく，例えば，暖かい飲み物に
ラップ (サラン)を被せても生じる．図 1は，熱湯が
入ったビーカー にラップを被せて，しばらく経った
後のサラン面の様子である．大きな液滴が凝縮面上
のほとんどを占め，その間にはさらに小さな液滴が
生じている様子がわかるだろう．
液滴のパターンが形成される過程は，水蒸気の供
給による液滴の成長と周囲との合体による相互作用
によるものである．このような相互作用による液滴
の成長過程は，確率的な現象と捉えられ，その結果
生じる分布の統計性はこれまでに主に工学の分野で
盛んに研究されてきた．

2 先行研究と本研究の目的

滴状凝縮による液滴成長は，先に説明したプロセ
スに加えて，大きくなりすぎた液滴の離脱，及びそ
れに伴う周囲の液滴の一掃効果がある．このときの
統計分布は，時間平均すると，定常的になることが
知られている．半径 rの液滴の分布関数N(r)[m−3]

は半経験的に，

N(r) =
1

3πr2rmax

(
r

rmax

)−2/3

(1)

というべき乗則関数で表されることが知られている1．
ここで rmax は液滴の最大半径である．
一方で，Leachら2は，蒸気源が室温に緩和する系
においては，べき分布ではなく二峰性の分布が現れ
ることを報告している (図 2)．Leach らは，シミュ
レーションによりこのような分布が形成されること
を示したが，形成される過程における統計分布の時
間変化や，その分布関数は明らかになっていない．

1J.W. Rose, et al. Dropwise condensation―the distribu-
tion of drop sizes. International Journal of Heat and Mass
Transfer, 1973.

2R.N. Leach, et al. Dropwise condensation: experiments
and simulations of nucleation and growth of water drops in
a cooling system. Langmuir, 2006.

図 1: 滴状凝縮による液滴のパターン．

less than about 100 nm in radius, the high surface tension of
water and high surface curvature significantly increases the
equilibriumvapor pressure (Laplace pressure). Thus, small drops
can evaporate at water vapor pressures that cause large drops to
grow. However, coalescence produces a transient increase in the
vapor concentration along the surface, thereby triggering the
dramatic nucleation and growth of newdrops. The apparent delay
in drop nucleation is attributed to the time required for the
formation of stable (sufficiently large) drop nuclei.
In Figure 3f, new drops rarely appear within 50 µm of

preexisting large drops, although newdrops frequently are closer
to each other. Normally, nucleation within a band 20-50 µm
wide around preexisting drops is rare. This is consistent with the
local depletion of diffusing water molecules near preexisting
drops both on the surface and in the gas phase. A similar effect
reduces growth rates of closely spaced drops and is described
below. Significantly, nucleation-free zones around drops of
deionized water placed on Saran before initial exposure to water
vapor are narrower, often only 10 µmwide. Prior to vapor expo-
sure, the concentration of adsorbed water is quite low. Initial
nucleation apparently occurs before diffusion can establish larger
(>10 µm) depletion zones around preexisting drops.
The average densities of new drops after coalescence events

range from 0.7 to 1.4× 105 drops/cm2, corresponding to average
drop separations of 25-40 µm. These nucleation densities are
an order of magnitude lower than the initial nucleation densities,
but the average drop separation is comparable to the width of
the nucleation-free zones. The nucleation densities associated
with coalescence events remain constant over the course of an
experiment. However, lowering the temperature of the source
water reduces the nucleation density associatedwith coalescence.
At the lowest source temperature in this work (30 °C), almost
no new drops appear after the initial burst of nucleation. Of
course, the source temperature decrease during the duration of
the cooling experiment has exactly the same effect, eventually
terminating drop nucleation.
Coalescence has a profound effect on the distribution of drop

sizes. Figure 4 shows a drop-size distribution acquired from

images taken with a still camera after many generations of
coalescence and nucleation. To sample a large area, a relatively
low magnification was used, so drops of less than about 0.2-mm
radius were not measured. Also displayed is a drop-size
distribution from a computer simulation of drop growth and
coalescence performed under comparable conditions. (Drops
smaller than 0.2 mm are omitted from the simulated drop size
distribution.) Two distinct peaks are observed. The peak at large
radii is composed principally of survivors from the first generation
of drops, nucleated at the beginning of the experiment. This first
peak shifts to larger sizes with increasing time. The peak at
smaller radii is composed of drops nucleatedmuch later; although
many of these smaller drops have experiencedmany coalescence
events, they have never coalesced with a first-generation drop.
No evidence for additional, distinct drop populations is observed,
either experimentally or in simulations. The agreement between
experiment and the model is satisfying.

Figure 3. Video images of water drops on Saran over water initially at 97 °C. (a) Drops prior to coalescence; the drops to coalesce are
marked with x’s. The arrow identifies a drop-free region where drops will be observed later. Time t ) 0 corresponds to the acquisition of
this image. (b) The same region during coalescence. (c) The next image, where drops to coalesce are marked with x’s. (d) The same region
during coalescence and (e) after coalescence. (f) The same region seconds later, after newly nucleated drops become visible following
coalescence. Some of these drops appear in the region marked in (a), which was drop-free prior to the coalescence events.

Figure 4. Drop-size distributions from experiment (after 3000 s)
and simulation (2300 simulation cycles) for drops condensed on
Saran over water with an initial temperature of 97 °C.
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図 2: Leach らの得た液滴サイズ分布 2．

そこで本研究では，滴状凝縮によって生み出され
る液滴サイズの統計分布を調べることを目的とした．
本研究で得られた成果は次でまとめられる．

• 蒸気源が室温に緩和していく系において，サラ
ン及びガラスで発生する液滴サイズ分布の詳細
な時間発展を得ることができた．

• 液滴の統計分布を説明する関数は，二重対数正
規分布が妥当という結果を得た．

• 二重対数正規分布によるフィッティングパラメー
タの時間発展を調べ，液滴の分布を特徴づける
統計量の変化を明らかにした．

3 統計分布の時間発展

ビーカー内に熱湯を入れて，その上に凝縮面を水
平に配置して，凝縮する様子を観察した．凝縮面の
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図 3: 実験開始から 900,3000,6000 秒経過したときのサラン面への
液滴サイズの累積分布と二重対数正規分布によるベストフィッ
ト．内挿図はビン幅 0.05mm のヒストグラム．

素材は，サランと撥水コーティングをしたガラス板
の二種類を使用した．
図 3にサラン面において解析された液滴サイズ分
布の一部を示す．実験を開始して 900秒経過した頃
には二峰性を持つ分布が見え始めており，大きい方
のピークは，液滴の合体成長により，右へシフトし
ながら分散が拡大している様子がわかる．また，時
間が経過すると，分布の変化は小さくなり，定常状
態に近づいているようである．
定常状態において，log-logプロットした累積分布
では，液滴の小さな領域は線形を示しているように
見える．これは，小さな液滴の分布がべき的であるこ
とを示唆している．この領域を抜けると，プラトーな
領域に達し，やがて大きい液滴の領域に差し掛かる．
この傾向はガラス面でも見られ，滴状凝縮によるパ
ターン形成には普遍性があることを示唆する結果と
なった．詳細な解析結果は本日の発表で紹介する．

4 液滴サイズの統計分布

実験結果を説明する分布関数として，次の混合分
布「べき分布＋正規分布」「べき分布＋対数正規分
布」「二つの対数正規分布の和 (二重対数正規分布)」
を提案した．いずれの分布も，実験結果と決定係数
0.98以上の当てはまりを示したが，赤池情報量規準
を計算した結果，二重対数正規分布によるフィッティ
ングが妥当であるという結果を得た．ここで二重対
数正規分布の累積分布関数 f(x)は，

(2)f(x) = θg1(x) + (1− θ)g2(x)

ただし，gi(x)は対数正規分布の累積分布関数で，

(3)gi(x) =
1

2

(
1− erf

(
lnx− µi√

2σi

))
と表される．ここで θは小さな液滴の分布の割合を決
定する 0 ≤ θ ≤ 1のパラメータ，erf(x) ≡

∫ x

0
e−y2

dy

は誤差関数である．図 3では，累積分布に対し，二
重対数正規分布によるベストフィットを示している．
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図 4: 対数正規分布の最頻値 eµ−σ2
．
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図 5: 小さな液滴分布の割合 θ．

5 二重対数正規分布によるフィッティング
パラメータの時間発展

900 秒から 6000 秒までの 300 秒ごとのデータに
ついてフィッティングを行った．これにより，フィッ
ティングパラメータである θや，σi，µiの時間発展
を得ることができた．
対数正規分布において，その最頻値は eµi−σ2

i と計
算される．解析された σi と µi の時間発展から，最
頻値を計算すると，図 4のようになった．これによ
ると，小さな液滴の最頻値は初期からほとんど変化
がない様子が分かる．また，大きな液滴では時間が
経つに従ってその値がどんどん上昇しているが，最
終的に到達する大きさや達するまでの時間はサラン
とガラスでは異なっている．このように面の持つ個
性を定量的に評価することができた．
次に，小さな液滴分布の割合を説明する θの時間
変化を図 5に示す．サラン及びガラス面において，θ

は共に一定の値に収束しており，分布が定常状態に
遷移している様子がわかる．興味深いことに，でき
る液滴の大きさや定常状態に遷移する速さには面の
個性が表れたが，小さな液滴の分布の割合は最終的
に両者とも約八割に遷移しており，少なくともサラ
ンとガラス面においては，分布の割合には面の個性
が表れないという結果を得た．
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