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要約：本研究では二相流格子ボルツマン法を用いて親液性および疎液性基板上における液滴乾燥挙動の数値
解析を行った。解析において、液滴の蒸発は気液界面と気相における粒子速度分布関数の差によりモデル化
した。親液性基板の場合、乾燥初期においては接触線が固定されたまま接触角が減少、中期においては接触
線の後退、さらに後期においては再び接触線が固定されるという 3段階により乾燥が進行する結果が得られ
た。一方、疎液性基板の場合、乾燥過程の間において接触角はほぼ一定の値を維持したまま濡れ径が減少し
た。親液性基板および疎液性基板とも乾燥挙動の解析結果は既往の実験結果と概ね一致し、本解析で用いた
蒸発モデルの妥当性が示された。

１．緒言
インクジェット技術とはピコリットルオーダー

の微小液滴を均一なサイズで吐出する技術であ
り、近年、電子デバイスや光学デバイスなどの製
造プロセスに応用するインクジェット成膜法の開
発がすすめられている 1, 2）。この成膜法では、イ
ンクジェットノズルから吐出された機能性溶液の
微小液滴を基板上に着弾させ、溶媒の蒸発・乾燥
を経て機能性薄膜を形成させる。インクジェット
成膜法を実用化するためには、微小液滴を基板上
の任意の位置に精度良く着弾させるとともに、乾
燥後の膜厚を均一に制御する手法を確立すること
が重要である。
基板上における液滴の着弾位置決め精度の向
上に関しては、基板の表面エネルギーを利用して
液滴のパターニングを行う方法が提案されている
3, 4）。すなわち、基板に親液 –疎液処理を施して
濡れ性のコントラストを与え、液滴が自ら親液部
へと移動する現象を利用するものであり、高精度
な液滴パターニングが容易に達成できるものと期
待されている。
一方、薄膜の膜厚制御に関しては、溶質を含む
溶液滴を乾燥させた後の薄膜形状は基板の濡れ性
が親液性あるいは疎液性であるかにより異なるこ
とが知られている。親液性基板の場合、液滴の外
周部に沿って溶質がリング状に堆積する。これは

コーヒーステイン現象として知られ、液滴の接触
線が固定（pinning）されたまま接触線近傍での溶媒
の蒸発速度が増大することに起因し、液滴内にお
いて接触線へと向かう流れが生じるためであると
説明されている 5, 6）。これに対し疎液性基板の場
合、液滴接触線は固定されず（depinning）、乾燥と
ともに接触線は中心部へと後退し、その結果、中
心部が盛り上がったドット状の薄膜が得られる
7, 8）。
微小液滴を任意の位置にパターニングし、液滴
乾燥後の薄膜形状を制御する手法を確立するため
には、液滴が基板に着弾してから乾燥が完了する
までの過程における接触線の挙動を把握する必要
がある。しかしながら、液滴の乾燥は溶液の物性
（粘度、表面張力）、蒸発速度、液滴サイズ、基板
条件（濡れ性、温度）など数多くのパラメータが関
係し、これらの物性や条件が溶媒の蒸発とともに
変化する複雑な過程である。したがって、液滴の
乾燥過程における接触線挙動を把握するためには
流動および熱・物質移動といった輸送現象のメカ
ニズムを数値解析により明らかにすることが望ま
れている。
これまで、濡れ性の異なる基板上で液滴挙動を
数値解析により検討した例がいくつか報告されて
いる 9, 10）。これらの数値解析では、密度比が大き
く、自由表面を有する気液二相流を取り扱うこと

（査読あり論文）
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が可能である格子ボルツマン法を用いており、濡
れ性の違いによる液滴の親液部への移動ならびに
ライン状の疎液部における液滴分裂挙動を検討し
ている。しかしながら、液滴の乾燥過程を取り
扱った数値解析はこれまで報告されていない。
そこで本研究では、これまでに提案されている
二相流格子ボルツマン法に液滴蒸発モデルを導入
することにより、基板上における液滴乾燥過程の
数値解析を行う。親液性および疎液性基板表面で
の液滴乾燥における接触線の移動および蒸発挙動
を考察し、液滴蒸発モデルの妥当性を検証する。

２．数値解析
2.1  解析領域および基礎式
Fig.1に解析領域を示す。2次元直角座標系を

適用し、基板上に置かれた液滴内部の液相領域と
周囲の気相領域を解析領域とし、液滴が乾燥する
過程を解析する。ここで液滴の初期形状は球の一
部であるとし、液滴の濡れ径および静的接触角は
それぞれ dc0、θc,stとする。これまでに格子ボルツ
マン法による二相流モデルがいくつか提案されて
いるが 11,12）、本研究では密度比が大きい場合の二
相流解析を行うことが可能である Lee and Lin13）が
提案した二相流格子ボルツマン法を用いて解析を
行った。また、粒子速度モデルには Fig. 2に示す
2次元 9速度モデルを用いた。この速度モデルに
おいて、粒子は Fig. 2に示す α = 1～8の方向およ
び静止を表す α = 0の計 9方向に移動する。式（1）
および（2）に本解析で用いる粒子速度分布関数の
時間発展方程式を示す。

 
（1）

 
（2）

ここで fα, gαは α方向の粒子速度分布関数、eαiは
計算格子上での粒子速度ベクトル、λは緩和時間、
ρは密度、uiは流体速度、pは圧力、csは音速であり、

κは表面張力 σと気液界面幅 Dにより与えられる
パラメータである。 fα

eq, gα
eqは平衡分布関数であ

り、式（3）および（4）で与えられる。

 （3）

 （4）

式（2）におけるΓαは式（5）より与える。

 （5）

式（3）–（5）中の tαは重み係数である。さらに、φ
は気相と液相との間の相互作用力を表す化学ポテ
ンシャルであり、次式により与えられる。

 
（6）

ここで ρl、ρgは液相、気相密度、ρm=（ρl+ρg）/2で
ある。

Fig. 1 Physical problem and computational domain

Fig. 2 Particle velocity model
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2.2  液滴蒸発モデル
一般に、液相と気相の温度が等しい場合、気液
界面における蒸発速度は飽和蒸気圧と気相の蒸気
圧との差に比例 14）し、気液界面での飽和蒸気圧
は気液界面の温度、気相の蒸気圧は相対湿度と温
度より推算される。また、気液界面において蒸発
するためには蒸発潜熱が必要となる。この蒸発潜
熱は周囲気相あるいは液相内部から供給されるた
め、結果として、気液界面の温度は低下する。数
値解析において気液界面の正確な温度を推算する
ためには、エネルギー方程式を与え、液滴内部と
周囲気相における温度場を解く必要があるが、本
解析では、温度場を解かずに疑似的に液相から気
相への相変化を与えることにより、気液界面での
蒸発過程を考慮する。ここでは、二相流格子ボル
ツマン法において用いられる 2つの粒子速度分布
関数のうち fαは気液二相の違いを表す変数である
ことから、fαの時間発展方程式である式（1）の右
辺第 3項に示す形により、蒸発を考慮した。すな
わち、気液界面領域に対して粒子分布関数 fαと
気相における平衡分布関数 fα,

eq
gasとの差により評価

することにより、液相と気相の蒸気圧差を模擬す
る。ここで εevは蒸発速度の大きさを与えるパラ
メータである。

2.3  濡れ性モデル
基板の濡れ性を考慮するため、本解析では

Martysらの提案した濡れ性モデル 15）を用いた。
本モデルでは、次式により基板と液相の間におけ
る付着力 Fadを算出する。

 
（7）

ここで Gαは基板と液相との相互作用力関数であ
り、次式に示すように相互作用力パラメータ Gad

を用いて与えられるものとする。

 （8）

Gadの値を調整することにより、基板の濡れ性、
すなわち液滴の静的接触角を任意に設定すること
が可能となる。

2.3  解析方法
通常、格子ボルツマン法では粒子分布関数の時
間発展方程式を粒子の並進過程（streaming step）と
粒子同士の衝突過程（collisions step）の 2つに分け
て解いているが、本解析では式（1）および（2）を以

下に示す Pre-streaming collision step、Streaming step
および Post-streaming collision stepの 3つのステッ
プで解く 13）。流体運動の巨視的変数である密度、
速度および圧力は、Pre-streaming collision stepで
得られた粒子分布関数 f

-

αおよび g-αを用いて式（9）
–（11）により算出される。

 
（9）

 
（10）

 
（11）

また、基板の濡れ性を表す付着力は、次式に示す
局所平衡流体速度の算出において与えられる。

 
（12）

ここで giは重力加速度である。
境界条件として、x = 0および Lxに周期境界条
件、y = Lyに bounce back条件を与える。また、y 
= 0に質量保存型 no-slip条件 16）を与える。さらに、
密度分布に関しては、気液界面において密度は急
激に変化するのではなく、Fig. 3次式により界面
を含む領域において連続的に分布するものとして
与える。

 
（13）

ここで ρlおよび ρgはそれぞれ液相および気相の
密度、zは界面からの距離である。本解析では、
ρ* = （ρl + ρg）/2を中心とした幅 2Dの領域を界面

Fig. 3 Density profile in the interface region
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領域とし、解析を行った。

2.4  解析条件
本研究では濡れ径 dc0 = 200 μmの水滴の蒸発を
想定し、解析条件を決定した。解析領域は Lx = 
400、Ly = 150とした。解析に用いる物性値に関し
ては、液相粘度と表面張力の比である Ohnesorge
数（Oh= μl /    ρlσ（dc0/2））および表面張力と重力の比
である Bond数（Bo= （ρl – ρg）g（dc0/2）2/σ）が実際の物
性値より与えられる値と等しくなるように設定し
た。Table 1に解析に用いた解析条件を示す。こ
れらの物性値は、格子幅、時間刻みおよび液相密
度を用いて与えられる無次元量である。
付着力パラメータ Gadに関しては、基板上に置
いた液滴が蒸発せずに静止状態になるまでの解析
を行い、静的接触角 θc,stと付着力パラメータ Gad

の関係を事前に求める。Table 2に付着力パラメー
タと静的接触角の関係を示す。さらに、蒸発速
度パラメータ εevは、その値を変化させて解析を
行った。

３．結果および考察
解析結果の考察を行うにあたり、乾燥過程にお
ける接触角 θcおよび蒸発速度 mevはそれぞれ式
（14）および（15）により算出した。

 （14）

 
（15）

ここで（∂ρ/∂n）intおよび（∂ρ/∂x）intは液滴接触線にお
ける気液界面法線方向および x方向の密度勾配、
Vtは時刻 tにおける液滴体積、δtは時間刻み（=1）
である。また、蒸発過程において液滴の水平方向
中心位置が変化しなかったことから、液滴の濡れ
径の変化が接触線の移動を表すものとして、結果
の考察を行う。

3.1  親液性基板上での液滴乾燥挙動
Fig. 4に Gad = –0.003 とした親液性基板上での
乾燥過程における液滴形状の変化を示す。また、
Fig. 5に蒸発速度パラメータ εevを変化させた場合
の液滴蒸発に伴う濡れ径 dcおよび接触角 θcの経
時変化を示す。εev = 0.0001の場合、蒸発開始後、
濡れ径一定のまま接触角が減少し、t =20000付近

Fig. 4 Calculated results of droplet shape during 
drying process on hydrophilic surface （Gad = 
–0.003, εev = 0.0001）

Table 1  Computational conditions （Dimensionless 
parameters）

Liquid phase density ρl 1.0
Gas phase density ρg 0.0012
Viscosity ratio μl/μg 56
Surface tension σ 2.09× 10-3

Initial wetting diameter dc0 100
Gravity acceleration g 1.14× 10-9

Table 2  Relationship between adhesive parameter and 
static contact angle

Gad θc,st

-0.003 42.7°
0.000 89.8°
0.002 121.8°
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より濡れ径の減少が開始する。このとき、接触角
は引き続き減少する傾向を示すものの、t =50000
付近において接触角がほぼ一定（= 20°）となる期
間が見られる。その後、t =60000付近より、濡れ
径および接触角ともに減少し、蒸発が完了する。
このような蒸発挙動は εevの値によらず同様の傾
向であり、接触角が一定となる期間における接触
角の値に大きな違いは見られなかった。さらに、
本解析で得られた蒸発挙動は高分子基板表面での
水滴蒸発挙動の実験結果 17）と概ね同様の傾向を示
している。
本解析では、気液界面上において蒸発速度は分
布を持たず、一定値を与えているため、基板との
濡れ性を考慮しない場合、Fig. 6（a）のように接触
線が後退しながら（depinnig）乾燥が進行すると考
えられる。しかしながら、解析および実験結果で
は Fig. 6（b）に示すように、蒸発初期においては接
触線が固定されたまま（pinning）液滴体積が減少す
る。したがって、親液性基板上での液滴蒸発過程
における接触線の固定あるいは後退は、蒸発速度
の大きさによらず次式に示す Youngの関係式 18）

に従う準静的な過程であることが示唆される。
 （16）

ここで、σは表面張力、σsgおよび σslは固相－
気相間および固相 –液相間の界面張力である。

溶質を含む液滴を親液性基板上で蒸発させた場
合に観察されるリング状の堆積（コーヒーステイ
ン現象）は、蒸発過程において接触線が固定され
たままであることがその原因であると説明されて
いる。接触線が固定される理由として、接触線付
近における溶質濃度の増加が挙げられている 19）。
これに対し、本解析では、溶質などを含まない液
体を想定しているため、蒸発過程において接触線
の移動が生じるものと考えられる。

Fig. 7に乾燥過程における液滴体積と蒸発速度
の経時変化を示す。蒸発開始後、蒸発速度は上昇

Fig. 7 Time variations of droplet volume and 
evaporation rate on hydrophilic surface （Gad = 
–0.003）

Fig. 6 Droplet evaporation behavior with depinning 
and pinning of contact line

Fig. 5 Time variations of wetting diameter and contact 
angle of the evaporating droplet on hydrophilic 
surface （Gad = –0.003）
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し、ほぼ一定となる期間が見られる。その後、乾
燥の終了段階において蒸発速度は減少する。εev

を増加すると、蒸発速度が一定の期間は短くなっ
た。さらに、液滴の乾燥が終了するまでの時間
は εevの増加に伴い減少しているが、εevの増加率
に比べると乾燥が終了するまでの時間は増加する
結果となっている。本解析では、気液界面での粒
子速度分布関数と周囲気相の平衡分布関数の差に
より液滴の蒸発を考慮し、気液界面での粒子分布
関数の値は液滴表面の位置によらず一定であるた
め、解析で得られた蒸発速度の変化は液滴表面積
の減少に依存する。したがって、接触線が固定さ
れている期間と接触線が後退する期間における表
面積の減少挙動に差異が生じるため、乾燥が終了
するまでの時間に影響していると考えられる。

3.2  疎液性基板上での液滴乾燥挙動
Fig. 8に Gad = –0.002とした疎液性基板上での
乾燥過程における液滴形状の変化を示す。また、
Fig. 9に蒸発速度パラメータ εevを変化させた場合

Fig. 8 Calculated results of droplet evaporation on 
hydrophilic and hydrophobic substrates （Gad = 
0.002, εev = 0.0001）

Fig. 10 Time variations of wetting diameter and 
contact angle of the evaporating droplet on 
hydrophobic substrates （Gad = 0.002）

Fig. 9 Time variations of wetting diameter and contact 
angle of the evaporating droplet on hydrophobic 
substrates （Gad = 0.002）
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の液滴蒸発に伴う濡れ径 dcおよび接触角 θcの経
時変化を示す。疎液性基板上での乾燥の場合、接
触角はほぼ一定のまま濡れ径が減少し、εevの値
によらずほぼ同じ挙動を示した。また、乾燥過程
における接触角は約 95°であり、静的接触角より
も小さい値であった。また、乾燥終了直前に接触
角の増加が見られるが、これは、乾燥終了直前に
おける液滴サイズが解析で与えた界面幅よりも小
さくなり、液滴形状を捉える解像度が十分ではな
くなったためであると考えられる。

Fig. 10に乾燥過程における液滴体積と蒸発速
度の経時変化を示す。親液性基板の場合とは異な
り、蒸発速度は蒸発開始後に急激に上昇した後、
乾燥が終了するまで減少する傾向を示している。
また、乾燥が終了するまでの時間は εevの増加に
伴い減少しているが、εevの増加率にほぼ反比例
している。疎液性基板の場合においては、接触線
が固定されず接触角がほぼ一定のまま蒸発するこ
とから、球状液滴の蒸発挙動と類似すると考えら
れる。この場合、液滴表面積の減少は液滴サイズ
の 2乗のみに依存すると考えることができる。そ
の結果、表面積の減少挙動に変化が生じないた
め、乾燥が終了するまでの時間は蒸発速度にほぼ
反比例すると考えられる。

４．結言
本研究では、蒸発を考慮した二相流格子ボルツ
マン法により、親液性および疎液性基板上におけ
る液滴乾燥過程の数値解析を行った。その結果、
以下の知見が得られた。
二相流格子ボルツマン法に用いる 2つの粒子速
度分布関数のうち、気液二相の違いを表す粒子分
布関数に対して、気液界面領域と周囲気相におけ
る粒子分布関数の差を評価することにより蒸発過
程を解析できることが示された。
親液性基板および疎液性基板表面での液滴乾燥

挙動は、既往の実験結果と概ね良好に一致する結
果であり、本解析で用いた蒸発モデルの妥当性が
示された。しかしながら、本解析では、液滴内部
および周囲気相との熱伝達を解析せずに液滴表面
での蒸発を疑似的に扱っている。そのため、液滴
内および周囲気相の温度場を計算し、液滴表面の
温度を推算することにより、蒸発速度を定量的に
評価する必要があると考える。
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Abstract: A two dimensional Lattice Boltzmann simulation is performed to investigate the evaporation behavior of 
liquid droplet on substrates with different wettability. A stable discretization of the Lattice Boltzmann Equations is used 
to simulate two phase flows of liquid film and surrounding gas with large density ratio of 833.3. In hydrophilic substrates, 
the wetting diameter remains constant and the contact angles decreases in the initial stage, which indicates the contact line 
is pinned. In hydrophobic substrates, on the other hand, the wetting diameter decreases while the contact angle remains 
constant through the evaporation process, which indicates the contact line is de-pinned. In addition, we discuss the effect of 
evaporation rate on the evaporation behavior for substrates with different wettability.
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