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SF6凝縮を伴う超音速ノズル内流れの数値計算*
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呉　力　陽*1,平原裕行*2,川橋正昭*2

Numerical Simulation of Compressible Viscous Two-Phase Flow

with Condensation

(2nd Report, Analysis with SemトPhenomenological Droplet Model

and Vibrational Nonequilibrium Condition)

Li Yang WU, Hiroyuki HIRAHARA and Masaaki KAWAHASHI

Two-dimensional compressible viscous月ows with SFe condensation have been calculated with

a 3rd-order MUSCL-type TVD scheme in the present study. The calculations are based on either the

classical condensation theory by Becker-D亡iring or a semi-phenomenological droplet model, i.e.,

Dillmann-Meier's theory. The difference between results of these two kinds of condensation theory

was discussed in detail. Comparing those results, it is found that the Dillmann-Meier theory gives

an accurate prediction of the condensation onset in a supersonic nozzle without determining the

surface tension free parameter. Calculations taking into account the vibrational nonequihbnum

effect of SF6 were also carried out. It was shown from the result that the onset of nucleation varied

by taking into account the effect of vibrational nonequilibrium. In particular, the translational

temperature became lower in the case of vibrational nonequilibrium than in other cases, because the

vibrational relaxation process was almost frozen, In addition, the position of onset and the growth

process of SFe clusters were obviously affected by the vibrational nonequilibrium process,

Key Words : Computational Fluid Dynamics, Supersonic Flow, Multiphase Flow, Nonequihbrium

Condensation, Semi-Phenomenological Model, Vibrational Nonequilibnum Flow
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凝縮を伴う流れ場の計算では、従来よりGibbsの液滴モデ

ルとして知られている古典凝縮論に基づく解析手法が、一

般的に用いられているOKI　著者らは、これに基づき、前報

において、圧縮性粘性流れに対するmスキームと古典凝

縮論を用いて、超音速2次元ノズル内流れの解析を行い、境

界層の影響について考察を行った拘。この古典凝縮論の評価

については、多くの研究者の間で議論がなされて来た。最

近、 DillmannとMeierlP)は、 Fisherの半現象論(10)を凝縮計算に

適用して、凝縮核生成理論の改良を行い、これについて報

告している。古典凝縮論の凝縮計算においては、表面張力

パラメータと凝縮係数と呼ばれる二つの係数の値の適切な

選択に問題があることが、従来より指摘されている。特に、

核生成理論においては、クラスターサイズが小さくなった

ときの表面張力パラメータの評価が、凝縮開始点の予測に

関連して重要である¥　DillmannとMeierの理論はこれに対す

る本質的な改善を目的としたものであり、凝縮核のGibbsの

自由エネルギーを現象論的に決定することにより、モノ

*原稿受付1995年5月19a.
*[正員,埼玉大学大学院(愚338浦和市下大久保255)
*2正員,埼玉大学工学部.

マ-までの取り扱いが可能であるとしているo　今回の解析

では、 DillmaimとMeierの理論を、凝縮を伴う超音速ノズル

内の流れに適用し、特に核生成率、凝縮核半径の変化等に

ついて考察し報告する。

一方、数値解析による凝縮を伴う流れの研究に関しては、

水蒸気や湿り空気に対する1次元または2次元数値計算例が

あり(7).(It>榊)、凝縮開始点、凝縮衝撃波、境界層の変化等に

ついて議論がなされている。これに対して、本研究は、多

原子分子である六フッ化硫黄(SF6)の凝縮を解析の対象とし

ているが、このような比較的重い分子においては、実在気

体効果を適切に考慮することが必要となる。この効果が、

凝縮現象、あるいは境界層等の流れ場に与える影響を、合

わせて考えることは工学上重要である。多原子気体の凝縮

に関しては、低圧力下における分子流による実験等が、従

来より数多くなされているが(2).OX15>、比較的高癒度の領域か

ら低密度の領域までを含む凝縮現象について数値解析を

行った例は少ない('`)。本解析においては、実在気体効果を

適切に考慮するため、振動エネルギーの緩和過程を考慮し

た非平衡計算を行い、完全気体、および温度平衡を仮定し

た計算結果と比較し、凝縮過程における非平衡性の影響に

ついて調べた。対象とした混合気体は、第1報と同様に搬送

気体がAr、凝縮成分はSF6である。
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記　　号
変数
L　:凝縮成分の潜熱

pr　:プラントル数

的　:気体定数

T　:温度

g　:凝縮量

k　:ボルツマン定数

m　:分子1個の質量

: SF6の初期モル分率

:BE*

恥　:飽和蒸気圧

u　: x方向速度

V　: y方向速度

√　:分子量

β　:密度

Sv　:単位質量当りの振動エネルギー

0-　:表面張力

!j.  :ォ*S#サ

添字

<　:一般曲線座標系における表現を示す

o　:初期状態

1　:凝縮成分に関する量

2　:搬送気体に関する量

g　:混合気体に関する量

m　:混相流体に関する量

その他の記号については本文中において説明するO

2.基礎方程式

2.1流れの基礎方程式　本報告における解析においては、

第1報と同様に以下の仮定を置く。

1)凝縮粒子と気体間には、速度スリップは存在しない。

2)凝縮粒子の圧力に対する寄与は無視するo

また、第1報と同様に流れは層流と仮定し、乱流モデル等は

特に用いない。用いた2次元圧縮性Navier-Stokes方程式およ

びSislian"による凝縮核成長速度の式は、第l報と同様の形

式であるO　ただし、有次元量として表記されている。さら

に、緒言で述べたように、本報告では、気相SF6の振動エネ

ルギーの緩和過程を考慮に入れた計算を行っている。これ

らを含め、上述の仮定に基づく基礎方程式はカーテシアン

座標系(*サ)において、以下の様に表現されるO

∂U　とヲE　∂F
H　　+-=

rt　,つt EJy

ここで、
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である。また、 Txz>Txy>Tyx>Tyyは粘性応力成分であるo上式

において、第1行目から第4行目は、泡相流体に対する保存

式である。 〟。は、初期よどみ状態で凝縮成分の占める質量

比であり、 C蒜は、その時の並進・回転のエネルギーの寄

与のみを考慮した定圧比熱の一部である。第5行目の式は、

気相SF6の単位体積当りの振動エネルギーに対する輸送方程

式、第6行目から9行目は凝縮核成長速度の式であるD　これ

は本来、一つの積分微分方程式であるが、便宜上四つに分

割して表現されたものである(17)凝縮相に対する基礎方程

式は、通常、凝縮核1個に対してラグランジュ的に表現され

るが、凝縮核は、気相中に分散して存在し、かつ本解析で

は仮定(1)が十分な精度で成立すると考えられるため、連続

体の仮定が適用できるものとしてよい。従って、凝縮相に

対する方程式は、凝縮量gに対するオイラー座標系における

保存形で表現されている　*サn. rはそれぞれ凝縮核生成率、

臨界核半径及び凝縮核半径成長速度である。これらについ

ては次節で説明する。第5行目の式中の丘.)はSF6ガスの単位

質量当りの振動エネルギーの時間変化割合であり、 SF6の

内部エネルギーの緩和方程式により次式で求められる(18)

iv =登玉　　　　　　　　　　(2)
Tv

sv -童謡掛　　　　　(3 )
ここで、 Oi、 dLはそれぞれ振動特性温度および縮退度であ

り、本論文で用いた値を表1に示す。巳:Qは振動エネルギー

の平衡状態での値である。 T,,は緩和時間であり、 SF6の振動

ェネルギー緩和を、各化学種の間で平均的に取り扱うこと

にすれば、以下の式で求められる(18)

〕も.V
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p*SF6-SF6 = 2 92 × l(T3exp

SF6凝縮を伴う超音速ノズル内流れの数値計算(第2報)

38 OT-^ (isec atm) (5)

p^F6-4r-812×l(T3exp34.9

(34.9T^)(/jsec・at-)(6)

ここに、Xはモル分率、Mは化学種を示すo内部エネル

ギーの評価は,並進、回転のエネルギーおよび振動エネル

ギーのみを取扱い、他は無視するoまた回転エネルギーの

緩和時間は、振動エネルギーの緩和時間に比べて無視でき

る程度であるので、並進温度と回転温度は平衡にあると仮

定するO式(2)から式(6)は、後で述べる表3のケースⅢCの非

平衡計算において使用する0

2.2核生成理論D川mmIlとMeierは、凝縮理論で核生成

率の評価において重要となるHelmholtz自由エネルギーの表

現式を改良し、クラスタの内部自由度を精度良く評価する

ための新たなモデルを提案した。彼らによれば、Helmholtz

自由エネルギーは以下の式によって表わされるo

F{=ifォ,+Ki7ati-′〕+漉Tlni-kTlnq。(V)
ここで、iはクラスタサイズ、fpは巨視的状態における

Helmholtz自由エネルギー、a.は、巨視的液滴モデルと実際

のクラスターの間の表面エネルギーにおける相違に相当す

るパラメーターである。また、Tと6.は、クラスターの内

部自由度を考慮するためのHelmholtz自由エネルギーの修正

を意味するパラメーターであるoいずれも臨界密度か、臨

界圧力恥、臨界温度Tqなどの巨視的な物性値から求められ

るSF6に関する物性値を表2に示す。これらの値とTと百O

との関係式の導出については文献(9)を参照されたい。ここ

では、計算に用いた関係式のみを記す。
pcr=<i<AT-1)(8)

pcr^。*^衣(9)

ここに、qo=百o/V(V一比体積)、および、ォI)はRiemannのC

関数で

如)-∑,x>1(10)
1=1

であるSF6の臨界値を用いて求めた値は、r=2.20,<30=0.19

である。
式(7)を基に、核生成率の式は以下のように表現される(9)

・N-言
-1+
蝣nα】2*-'′3・訂蝣'蝣)一藤

x<joexp(-*-.,#i':′-rlni'+i'lnS)(ll)

8,は凝縮相におけるバルクな状態に対する*=1(1分子)の凝編

核の表面積であるo eはクラスターの表面張力Oを含む係数
である。

♂-語　　　　　　　　　(12)

Oは、温度の関数であり、 SF6に対して次式を用いたnりo

J- (牢)号 ・2.122x(312.79-T)xi<r　　　(13)
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ここにpcは凝縮相の確度である。

さて、 〟.は、温度とクラスタサイズの関数であるが、主と

してクラスタの大きさに依存することから、 i-L′-の関数とし

て級数展開し次式で近似される。

K.・如+ α謹.鞄i-　　　　　　　　(14)

alおよびα2は、各級数展開項の係数であって、 i-1および2に

対するKの値、 K,およびK2により評価される。上式より、

α1
(*2 -!)-(*-, - 1)2-*

OSj=-

2-メ-1 %

(k-2 - 1)-U, - 1)2,-yi

2-X _2-K

である。 KlおよびK。は熱力学的関係式により巨視的物理量

と関連付けられ、以下の式を用いて求めることができるo

・,-一志h詣　　　　　　(17)

K2--か[-(詣2!M<fcB　(18)
ここでβは次式で表されるどリアル状態方程式の第2ビリ

アル係数である。

里=kT+Bp+Cp2+
♪

(19)

ただし、 Pは分子数密度である　SF6に対しては、

Tsonopoulos　の無極性分子に対する式

語- fo(Tr) + a>Jl(TT):　　　(20)
fo(Tr)-0-1445一旦姓班竺-旦些-翠(21)2?

Ji(Tr) -0.0637H等-等工等　(22)
を適用する。ここにTr=T/Tcである。また、 a・VはPitzer係

数(22)と呼ばれ、 SF6に対しては0.175である。式(17)と(18)

から左.およびK2が求まり、次にa.、 a,を式(15)、 (16)から求

めればK.をiの関数として計算できる。

SはsF6の過飽和度である。 i.は臨界クラスターに含まれる

表2　気体の物性値(19H21)

Id en t i丘c a tio n S F 6 A r

m o le c u la r w e ig h t

r (k e /k m o lー
14 4 0 6 3 9 .9 4 8

w e ig h t o f o n e

m o le cu la r m (k 良一

2 4 2 5 4 × 10 * 6 9 5 3 8 × 1 0 "

la ten t h ea t L (i′k 史ー 1 .6 16 × 1 0 ) 1 6 32 × 1 0 J

v isc o u s c o e 庁lc ie n t

(i (P a▼Sー

l▼5 Z 0 × w > 2 .2 × 10 s

critic a l p re ssu re

p M tm ー
3 7 1 -

cr itic a l

tem p e ra tu re T cX K ー
3 1 8 7

c ritica l v o lu m e

K..(c m !′R m 0 1ー
19 4 -

c ritica l

co m D re s sib ih tv Z と
0 .2 7 5 -
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分子の数で、凝縮過程の発生を決定するGibbsエネルギーの

極値条件によって、次の方程式の解として与えられる。

1

a弓αl蝕2+言蝕-lnS-O , x-iヰll′　(23)

次に、凝縮クラスターは球形であるという仮定から、臨界

クラスター半径rと核半径成長速度7・は以下の式により与え

られる。

豊, +-吾赤(告-1  (24)
上記の説明において、本節では温度Tに関する定義につ

いては、特に断らなかったが、凝縮核の温度と周囲気体と

の間には一般に温度差が生じており`23)、これは主として凝

縮核と周淵気体の平均流速の速度差に依存する。今の場合

には、気流と凝縮核との間の相対速度はほとんどゼロで、

従って、両者間の温度差は無いものと仮定する。また、式

(24)に現れる温度は気体分子と凝縮核との衝突頻度を評価す

るために気体の並進温度を用いるのが妥当である。従って、

sF6の振動温度と並進の温度をそれぞれ計算している場合、

式(24)中の温度として並進温度を用いた0

2.3　計算手法　　計算は一般曲線座標系を用いて行ってい

るC　解析で用いた方程式の形式を以下に示す0

%・票+票-(卦卦　　(25)
ここに、

U-JU,i-∫(島E+4F),F-J(私E+VO,

丘-J(島R十&).i-J(^R十rjyS),Q- JQ　　(26)

である。第1報では、流れ場の解法に3次精度MUSCL型の

mスキームを、凝縮過程の計算にはl次風上差分法を用い

た。本報告においては、空間精度を確保すること、および

時間進行の位相を一致させるため、流れ場の計算と凝縮計

算は同じ計算ルーチン内で、 3次精度MUSCL型のTVDス

キームを適用して求めることとした。従って、 9×9の要素

からなる式(25)の各要素の右固有ベクトル列、左固有ベクト

ル列、および固有値行列を求めて計算を行っている。この

行列式の表現は第1報と同様に、 Pulliam"の展開形式に添っ

たものであって、その形式についての表記は冗長となるた

め本論文では省略するO　ノズルスロートの形状は第1報と同

じであるが、計算領域は第1報では超音速部40mmであったの

に対して、今回はより広い初期条件での計算を対象とする

ため、超音速部の長さを60mmとした。従って、代表長さlo

は60mmである。計算格子は第1報と同様に150×40であるO

考察は、初めに核生成理論の相違による検討から行い、

その後に振動温度の非平衡計算の妥当性の検討の順で行っ

た。計算の前提となる条件を整理して表3に示す。分類の

A,B,Cとは、以下の仮定の下での計算を指すo

A:気体を完全気体と仮定した場合

B:式(3)で表される実在気体効果を考慮し、かつ振動温度
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と並進・回転温度が平衡にあると仮定した場合

C式(3)で表される実在気体効果を考慮し、かつ式(2), (4),

(6)を用いて振動温度と並進・回転温度の非平衡を考慮し

た場合

後の31節ではケースIAとJIAについて比較し、 3.2節では

ケースⅡA、 ⅢBおよびⅡCの比較を行う。

3.計算結果と考察

3.1核生成理論による相違　　初めに、古典凝縮論に基づ

く結果(ケースIA)と半現象論に基づく結果(ケースⅡA)と

の比較について考える。よく知られているように古典凝縮

論における核生成率の式においては表面張力パラメータが

用いられている(2)

<r= a(i)ax 27

表面張力パラメータaは、一般的に凝縮核のサイズiに依存

し、その式の形式については種々の改良案が提案されてい

る。しかしながら、凝縮核が非常に小さい場合にはその適

用には間堰がある聖表面張力パラメータの適切な値の設定

については、実験結果との比較や運動論的解析による議論

がなされている。これらによれば、表面張力パラメータの

サイズ依存性に関しては凝縮核サイズが非常に小さく分子

サイズに近いときは、およそ03程度であり、 i⇒∞でlとな

る`2'。本論文での計算においては、古典凝縮論においては表

面張力パラメータは定数として取り扱い、これをパラメト

リックに変化させて、その値と凝縮現象進行過程との関連

表3　計算の条件
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eq uilib ntu m noneq uilibn u m

c lassic al
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性について考察する。

図1に、ノズ/レ中心軸上の温度、密度、圧力分布を示す。

古典凝縮論での表面張力パラメータは03,05,0.6,0.7としたO

表面張力パラメータが小さいと第1報の式(5)に示されるよう

に臨界核半径が小さく評価され、このため凝縮はより早く

開始する。 α-03においては、かなりスロートに近い位置で

凝縮が発生し、 α-0,7では、ノズル内では顕著な凝縮過程は

見られないD　このように、表面張力パラメータは、その値

によって凝縮過程は大きな影響を受ける0　-方、 Dillmann-

Meierの理論を用いた場合の結果は、 a-06と07の問に位置

することがわかるO　また、 Dillmanil-Meierの理論による計算

結果には、凝縮による温度、圧力、密度の変化が大きく現

れるO　これは、式(27)の評価が適切に含まれていることを示

すものと考えられるO　これについて、次に検討するe

図2は核生成率と臨界核半径の分布を示したものである。

核生成率Ih・は、古典凝縮論でのa-03,05,06に対する計算で

は、それぞれx//ォ-0m, o】3, 022近傍で最大となるO　これに

対して、 Dillmann-Meierの計算結果は最大値がb70=0 31近傍

と下流に位置し、かつ、その値が、古典凝縮論での0-0.6に

対する値よりも大きくなることは注目に値する。臨界核半

径rcは、スロート下流での気体の冷却とともに急激に減少し

てlnm以下となる。 SF6の分子構造における硫黄Sとふっ素F

との原子間距離は、室温で、 1.561±0001Å ど-'(または1 57

-158AU5Kであり、これより、図の値は分子直径に近いこ

とがわかる　Dillmann-Meierの理論では、凝縮核のサイズi-1

である気体の状態を考慮に入れて関係式が導出されること

からわかるように、モノマー、ダイマ-の取り扱いが可能

であると見てよい。このように、本論文で取扱うような条

件での計算では、 Dillmann-Meier理論による核生成率の評価

は非常に有効であると言える。従って、本論文でのこれ以

降の計算は、核生成理論にDillmmn-Meier理論を用いること

とする。

3.2振動エネルギ-緩和過程の影響　　図3は、表3におけ

るⅢCの仮定でのSF6ガスの並進温度と振動温度とを比較し

たものである。実線が凝縮のある場合の計算結果で、破線

は凝縮無しと仮定したときの計算結果である。凝縮無しの

場合の並進温度は、よどみ圧力の減少とともに上昇する。

振動温度は、ノズルスロートから下流に向けて、並進温度

の低下とともに低下するが、 3:/わ>01では、圧力が減少し、

分子間衝突頻度が減少するため、緩和はほとんど進行せず、

振動温度はほぼ凍結された状態にあると見て良い。凝縮の

発生により、並進温度は、急激に上昇するが、振動温度は

逆に減少する。振動エネルギーから並進エネルギー-の移

動割合は、式(2)で示されるように、平衡状態との差に比例

するから、並進温度の上昇は、緩和の速度を減少させるよ

うに作用するが、このように振動温度が減少するのは、凝

縮発生のた桝こ温度並びに圧力が上昇し、式(3)と(4)が示す

関係から、緩和時間が短くなり、その結果、緩和適度が増

加したものと理解される。しかしながら、その変化は微小
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であり、流れ場全領域で振動エネルギーは、ほぼ凍結の状

態にあると判断されるO

さて、振動温度に関する影響は、次の二つの観点から評

価することが重要となる。一つ日は、凝縮核生成の素過程

における振動エネルギーの非平衡性の影響の評価に関する

もので、凝縮核生成時、及び凝縮核生成後、 SF6の分子が

凝縮核に衝突し凝縮現象が進行する際、振動エネルギーが

凝縮核および周囲気体にどのように伝達されるのかが重要

となるo　二つ目は、振動温度が非平衡状態にあることに

よって、各温度が平衡にある場合に比べて、並進温度、密

度、圧力等の巨視的熱力学量が変化することにより及ぼさ

れる凝縮過程への影響である。前者は、分子運動論的な解

析、あるいはMD法などによる直接計算法等により研究され

なければならない問題であろう。本論文では,これらには

触れず、特に後者の問題に関して考察を行う。本論文での

解析においては、既に述べたように、凝縮核の温度と周囲

気体の並進温度は、等しいと仮定しているため、平衡計算

と非平衡計算における凝縮の素過程における解析上の相違

は考察できないo　従って、ケースⅡA、 TIB、 JICの計算結

果の違いは、温度非平衡の影響による巨視的熱力学的変数

の変化によって生じる結果である。

ここでは、初めに図4により、表2のケースnA、 JIB、 TIC

における結果について比較する。図4は、よどみ圧力rサ-100,

50, 20kPaでの温度、圧力、及び密度を示したものである。

ケースⅡAの完全気体の仮定で用いた比熱比、気体定数等は、

第1報と同じであるC　非平衡計算の結果(noは、いずれの

よどみ圧条件においても、 ⅡAとⅢBの曲線の間に位置する。

これらの計算上の仮定の違いにより、凝縮開始、およびそ

の後の凝縮核成長過程が非常に異なることがわかる。

凝縮開始までの、温度および密度分布の拡大図を図5(a),(b)

に示し、計算上の仮定による結果の相違について考察するo

図6は定圧比熱の温度依存性について示したものである。実

線は式(3)を用いて計算される曲線で、破線は今回の完全気

体の仮定で用いた定圧比熱の値である。点a,bはそれぞれ

サi-10kPa,lPaにおける飽和温度の値を示すD　断熱膨張により

混合気体の温度がおよそ100K以下となると凝縮が発生するo

この温度の近傍において、 SF6ガスは、完全気体の仮定で

は、一定比熱の多原子気体として振る舞い、平衡の仮定の

下では、実線に添って変化する。さらに非平衡の仮定の下

では、振動エネルギーは、その大部分が凍結されるため振

動温度はあまり変化せず、並進温度のみが減少する。これ

らの仮定の下での温度分布は、 ⅢCでの条件がもっとも低く、

次にHB, DAの順となる。一方、密度の分布は、温度の分

布と異なる。図5(b)からわかるように、密度の値はⅡBの条

件での値が最も低く、次いでnc, haの順となるC　凝縮核

生成率の式(ll)において、 Cは温度の-1乗に比例するからIN

はp/T、すなわち密度pに比例する。図4に示されている凝

縮開始の関係は、この密度変化との関係から説明される。

このように、密度の変化は比較的微小な変化ではあるが、
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凝縮の開始には大きな影響を与える。

最後に、凝縮開始点をpi-21線図を用いて示す。ここでの

凝縮開始点の定義は、過飽和度が最大となる点である。図7

に示されるように、過冷却度はおよそ60Kから70KであるO

凝縮の開始は、 tIA、 TIC、 IIBの順となるD　ⅡAの結果は、

計算において完全気体の仮定に用いた物性値に依存するた

め、この結果に一般性は無いが、多原子分子の凝縮を考え

る場合、この仮定における計算には、大きな誤差が含まれ

ることを示唆している。 ⅡCとⅡBを比較すると、定性的に

ⅡCの場合に凝縮開始が早まることが結論できる。言い換え

れば、振動エネルギー緩和過程の非平衡性により、過冷却

度が小さくなると言えるO　凝縮開始点の予測のずれは、当

然、非平衡性が療著となる低圧力の条件下で大きくなるo

sF6の凝縮に対し、 Fisher'` ¥Wuaらが行った光学計測に基づ

く実験結果が存在する。実験結果は、気体の膨張速度に依

存するため、各実験条件に合わせた計算が必要である。こ

れらについては、続報において議論する予定である。

MS3

半現象論に基づくDillmann-Meierの理論と、振動エネル

ギーの緩和を考慮した超音速ノズル内におけるSF6凝縮現象

について、空間3次精度MUSCL型の差分法を用いて数値計

算を行い以下の結論を得た。

I)熱力学的諸量を用いて計算されるD】Imann-Meierの理

論による計算結果は、凝縮開始点および凝縮核成長過程に

関して精度良い予猟値を与え、本理論は超音速ノズル内で

発生する凝縮過程に適用可能である。

2)振動非平衡過程により、混合気体の膨張過程が影響を

受け、特に、凝縮開始過程においては、流れ場の密度分布

の予測が重要である。

3)振動エネルギー緩和過程の非平衡性により、凝縮開始

点までの過冷却度が小さくなることが予測されるo

終わりに、本計算の遂行に当たって当時大学院学生の山

下桂一君に多大の,ご協力を頂いた。ここに記して謝意を表

する次第である。
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