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量子巨体の結晶成長

東京工業大学野村竜司

はじめに

結晶成長の物理の理解にヘリウム結晶が大きな役割を果たしてきたことは、あまり知ら

れていなしづ=もしれないc 自然界に存在する雪の結晶や水品などと、極低温において超流

動液体から成長する量子自体との間には、共通する普遍的物理が存在する。液体が超流動

状態にあるためヘリウムの結晶は非常に素早く成長し、結品成長一般の物理的基礎を高精

度の実験で確かめることが出来るのである。例えば、結晶形の最低エネルギー状態〈平衡

形)はどの様な形かという問題を、緩和時間が何百年もかかる様な物震で調べることは難

しいが、ヘリウムを用いれば1秒以内に緩和が完了するということが起こりえるのである。

ステップ間相互作用と微斜面、ラフニング転移とステップ自由エネルギ一、 2次元核生成、

渦巻き成長、樹枝状成長などの基礎的現象1

されてきたかを説明する C

一方で素早い結晶成長は、ヘリウム結晶のみで観鵠可能な特異な現象も生む。結晶成長・

融解を繰り返しながら界面を伝播する結品佐波、 Kelvin-Helmholtz不安定性や Faraday不

安定性など、通常は液体表面でのみ存在すると思われがちな界面現象がヘリウム結品には

存在する。その他にも、界面における超音波の完全反射と界面質量、音響放射圧による結

品成長、負結晶の運動、多孔質中での間欠的成長、一車産性応力による結晶融解と Grinfeld

不安定性、量子核生成など興味深い界面現象が存在するので時間の許す限り紹介したい

1 ヘリウムの棺図と結晶成長の駆動力

通常の物質は三重点以下の温度で、液体は存在せず、国体は気体とのみ共存する。しかし

質量の軽いヘリウムにおいては量子効果が顕著になり、三重点は消滅し絶対零度まで液体

として存在できる。また不純物は壁に凍りっき影響しない。ヘリウム4では、低温で液体

は超流動とな号、温度にほぼ依存しない融解圧 25気圧でhcp国体と共存する(図。。匡{本

と液捧のエントロピー差が少ないため、潜熱の発生なしに結晶化することが可能である。

ヘリウム 3においては、液体はフェルミ縮退し、 300mKで融解圧29気圧でbcc届体と共存

する(図 2)。国体は核スヒ。ンの影響で、液体よりもエントロピーが大きく、 300mK以下で

融解曲線は負の額きを持つ。

融解曲隷上で両相の化学ポテンシヤノレμは等しい。結品成長の駆動力は、平復状態から

圧力と温度がM 、 ~T だけずれているとしたときの、両相のμ の差として、

一1-1'， = [士一土}，P-(Sl-SμT (1) 
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と書ける。ここではμは単位覧量あたりで、 p、sは密

度、エントロビーである。ヘリウム4の場合、融解圧凡

が温度によらないので、駆動力は過加圧量M=P一九

を用いて
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と書iナる。

結晶成長係数は、この駆動力によって成長する結晶表

面の速度νを用いて

ν=K(T)s，μ (3) 

と定義される。通常の物質では、結晶化に伴う液体の流

れや港熱の輸送などの散逸過程が、結晶化の律速になる

ことが多い。しかしヘリウム4では、液体は超流動であ

り、潜熱の発生もない。バルク中での輸送過程が無視で

き、界面に衝突する素励起が結晶成長係数を決める。結

晶成長抵抗は

-i-=Ao+BoT4+Co叫 (-i)
K (T) V V V'"  kT 

4He 

T 2K 

国 1

3He 

圏体

常涜体

O.3K T 

国 2

(4) 

のように書ける。第 1項は結晶の質に依存する温度によらない項で、第2、第3項はフォ

ノンとロトンの散乱による寄与である。結品成長係数は絶対零度に向かつて発散的に大き

くなる3ム5，6，70

/弐ノ¥→/戸一¥密 3

/ヘJへ\→~ ~国 4

の最小笹を与える結晶形を平護者形と フアセット

いう o a ~こ異方性のない液体の場合

は、当然球形が平衡形となる。しか

し図 3のようにある方向の自由エネ

ルギーがIJ、さくなれば、その方向の

面が大きくなるほうが表面エネルギーは小さくなる。表面エネルギーが図 4のような内向

きのカスプを持つ場合、その方向に平らな特異面が現れファセットと呼ばれる10 ブァセッ

2 結晶の平衡形と成長形

体積一定という制限のもとでの表

面自由エネルギーの積分値

u=fα(五)お (5) 

国 5

トはミクロなスケールで見ても、平らな面となっている。ファセットから十分傾いた面は、
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原子スケーノレでも凸田と荒れており、ラフな面と呼ばれる。ブアセット面から僅かに傾い

て、原子スケーノレの段差(ステップと呼ぶ〉が整列していると見なせる面を微斜面という

〈図 5)。ヘリウム4のラフニング転移温度はcファセットが1.3豆、 aファセットが O.9Kと

知られている60

通常の物質では平衡形への緩和は非常に遅く、普通に見かける結品形は成長形であるこ

とが多い。ラフな面は十分凸由しており、原子がどこに付着しでもエネルギーの上昇無し

に、結品格子に取り込まれる。ラフな面の成長は一般的に速い。ファセットでは、表面に 1

原子のみ付着した状態は、表面積が増えるため不安定である。ファセットの成長は、ステ

ップに原子が付着することにより進行することが多く、その成長速度はラフな面に比べて

著しく遅い。ラフなEは成長中に速く進行すると、ファセット面に追いついてしまう。結

品の成長中に見られる結晶形を成長形と呼ぶc 成長形ではファセットの面積が平衡形より

大きくなるのが一般的であり、全ての面がブアセットに覆われることもある。また拡散が

律速の場合、樹技状の美しい結晶が成長することがあるが、これも成長形であるロ。

Uwaha and Nozieres8~こ倣って、微斜面の形をステップの力学平衡という観点から見てみ

よう。微斜面のファセットからの傾き各をθ、ステップ密度をn、ステップの高さをd、ス

テップ間隔をfとすると

tanB = -nd = -d/I 

となる(図 6)。表面白由エネノレギー密震E(n)をnで

展開すると、単一ステップの単位長さ当たりの邑由

エネルギー(ステップエネルギー〉 βを用いて

微斜面3 

¥コミー」1(6) 

図6

E(n) =α+β'n+E凶

と書ける。第3項はステップ間相互作用に起因する

(7) 

X Aυ X-------. 
項Eint= OrzPで、間隔の 2乗に比例するU出ぽ1/12

ステの様な斥力相互作用のときは、 p=3となる。

ツプ化学ポテンシヤノレはnでE(n)を微分して Z 
図 7

(8) 早川=空=β+伊 p-l
an 

δ17 
となり、ステップ間の力はF'=一一一で与えられる。またステップに働く外力はF= dpsd..μ 

δx 

と書ける。今、境界条件として壁のところでの化学ポテンシヤノレを17wとし、各点で、力のつ

(9) 

りあいF'+F二 Oが成り立っているとすると、
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札一β
となるo x=xoのイ立置で、n=Oとなるとすれば、そこでは1]=β となるので、|叫=-7

となり、 p=3とすると

q-β-Flxl 3伽2-FIXI 
jxoj=p= 

F F 

が得られる。これからθがxの関数として

(10) 

d
 
n
 

β
v
 

(11) 

と求まる。したがって徴斜面の高さはファセットの端から離れるに従い、

z = (x -XO)O oc (x -xo)五 (12) 

と変化することが分かる(図7)。この3/2乗という指数は、 Pokrovsky-Talapovの臨界指数

として知られ、二次元基板上に吸着した原子の整合一不整合転移で、も表れる普遍指数である。

ヘリウム4の結品からこの指数を決定しようという試みはあり、たとえばCarmi等は

1. 55+0.06と報告したえまたヘノレシンキのグループによる異なるタイプの表面状態

Z使 exp{-(x -xo) I con吋(13)

を見つけたとの報告もあるが、その由来は分かつていない100

U出 =δ!12を与えるステップ。間棺互作用としては、弾性相互作用11

丘一 α2 
= ~el =一一 (14) 
1
2 
EI
2 

(ここでのEはヤング率)や、ステップ揺らぎの制捜に由来するエントロビー的相互作用

U:_. =生=ζ色立 (ゆ
12 6 sf 

がある120 この様な相互作用の詳細は表面物理の基礎的問題であり、後に述べるヘリウム4

の結品化波による表臣スティッフネスの測定により、逼度依存性を含めて調べられた13，140

4 ステップの幅

固体-気体(あるいは自体-真空〉の界面はシャープであり、特に福と言うものは考える必

要はない。強いて言えば国体の原子開隔d程度で密度変化している。このようなときは、

ファセット上に出来たステップもシャープであり、距離dで高さが変化していると考えら

れる〈図的。揺らぎが無視できる低温での単位長さ当たりのステップエネルギーβ。は、表

面エネルギーをαとすると、表面積の増加に対応してβ。怨αdとなる。

国体・液体界面の場合、両者の密度差は巨体-気体ほど大きくなく、界吾は有設の幅をもっ

て両相が緩やかに繋がると考えられる。このときステップの幅占。と β。はどのようになるで
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あろうか。界面は結品格子の周期性を受けて、周期d

で大きさ Yのどニングポテンシヤノレを感じるとし

てみる〈図 9)。今、幅ごのステップがファセット上

にあるとすると、表面積の増加は

おzd-54ω
程度である。これに伴う表面エネルギーの増加は

ltd 

図 8

V 

記 =α千V~

i言 ごわL
(17) 国9

となり、 M'=O からステップの安定な福 ι >=::::d~a/V とエネルギー

β。=M(ごo)>=::::d-[;;vが求まる 110 強磁性体の磁壁などと同様に、ヒ。ニングが弱いほど、

ステップの幅は広がる。 V を消去すれば、 β'o~o >=:::: ad2の関孫が得られる。シャープな界面

ではご。勾dなので、 β'0>=::::adとなり前述の結果となる。このような場合を強結合界面と呼

ぶ。一方、弱結合の場合はよ。 >dとステップ幅は広がり、ステッフ。エネルギーはβ。<adと

表面エネルギーに比べ小さくなる。ヘリウム 4 では α>=::::0.2 erg/cm2、

β。/d定 0.014erg/cm2と測定され、弱結合が確かめられている60

ヘリウム 3はヘリウム4より質量が軽く、単純に考えるとより弱結合になると患われる。

しかし実験事実はそうならなかった。 100mK程度の高温で、辻ステッフ。エネルギーは小さく

非常に結合は弱いが15、0.5mKの超低温で、は約 50も大きくなり強結合になるというのであ

る160これは液体ヘリウム 3の粘性が小さい高温ではステップの揺らぎが大きく幅が広がる

が、低温ではフェルミ縮退が進み粘性が大きくなるため揺らぎが抑えられるためと説明さ

れている。量子効果が揺らぎを抑制するとしづ興味深い結果である。

ステップの密度が上がり、幅と関 i輔が間程度 ~o 定 l になると、ステップによる界面の記

述が正しくなくなる。ファセット面から角度を大きくしていくと、ある臨界角 θ~ =2.50以

上で、界面エネルギーに異方性がなくなる、微斜面からラフな面へのクロスオーバーが見ら

れている 13，140

5 ステップ揺らぎとラフニング転移

Nozieresl1に倣い、単一ステップの熱揺らぎを考える。平均的にはx方向へ伸びているス

テップを考え、その変位をyとする(園 10)。今ステッフ
O

エネルギーの異方性を無視すれば、

全エネルギーは
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E=sofa}+(ま)' (18) 

と書ける。揺らぎが小さいとして展開すると、エネ

ルギーの増加分は

AE = f: ，β~y， 2 d主=iFLTK2yf(19〉
J2υ2υ 守d 九

となる。 Lはステップ長である。各モードにんTが

等分配されると仮定すると、A川YkI2)=k戸
ある。したがってyの揺らぎの平均は

¥y2) = L¥[Yk[2) = ~ 1 dk flk~~2 ~ L~T y2 )ミ(|yki)dk-L 定 ~"'B~ (20) 
fkI/Z2JLALK2β。

となり、占子に比例して揺らぐことが分かる。

x 

図 10

y 

X 

図 11

ステップ簡の間隔がlで、これ以上はステップが揺らがないという制限をつけると(国11)、

それによる自由エネルギーの損からエントロピー的相互作用が出てくる。 ¥y2)~ Z2と制限

し、それに伴う下限の技数をえとすると、

(Y2)=7jd拾 Z2 (21) 

から、

knT 
kc符一旦7 と求まる。モードの数はおよそLkcで、各モードがんT程度の自由エネルギー
β。iー

を損するとすると、前述のステップ相互作用エネルギーは

(k
B
T)2 

U，_. ~ k_knT忽ームマー
出 U sOr 
程度と見積もられる。

次に¥y2)と同様にして、傾きの平均(〆2)を求めてみる。

u=jjβ〆ゐ=jA午yf2

から、等分配叫ん作

-940-

(22) 

(23) 
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((2〉LKILT k knT 川=エ(IYパ)-dKL定
-: \I~ 1¥ I I πg sOL β。

となる。最大波数はステップ幅程度九似~ 1/;。であるので

knT ¥y'2)応 '''B-'-
β~;o 

(24) 

(25) 

となる。

ステップ。の平均の傾きが 1となるような特徴的な温度五を考えてみよう。 ¥Y勺吋とな

るから、 kBTR 勾 β。よ。定αd
2の関孫、が成り立つo T >TRではステップは熱的に大きく揺ら

ぎ、もはや前述の展開は成り立たない。ここではステップは自身と重なるほど激しく揺ら

ぎ、ファセット面を覆いつくすこととなる。もはや平らなファセット面白体が定義できな

くなり、結晶表面は占出と荒れた状態になる。これがラフニング転移と呼ばれる結晶平衡

形の棺転移である。

この特徴的な温度でステップ自由エネルギーに何が起こるかを、少し違う観点から見て

みよう。長さ Lのステップが幅手。を単位として折れ曲がるとすれば、ステッフ。の取りうる

L 

配置の数は、 W=p悼となる。 pは四角格子とすれば 3であり、重なちを禁止すると実効

的には 3より小さくなるが、ここではpのままにしておく。このときエントロピーは

knL 
S = kB logW =す~gp ~~ 

となり L~こ比例する。 手。より十分大き記スケールで、定義される単位長さ当たりのステップ

自由エネルギーβは

r _ k nT _ i 
広三F=E一万二同ーで引

となり、同様の特徴的温震kBTR ~β'0;'。以上の高温ではβ<0 となる。ステッフOの生成エネ

ルギーが負なわけであるから、平らなファセットはどんどん荒れることとなる。 βの有無

は式 (7)の展開の 1次の項の有無であり、表面エネルギーのカスフ。の有無と対応している。

(27) 

カスプがあるとファセットが現れ、消えると表面はラフになるのである。

ある温度Tで;(yf2)バとなる空間スケ一同ごとすると(国 12)、ご以上のスケールで

はステップは実効的にはステップ自由エネルギーβを持っていると考えて、上と同様の考

察が出来る。このときょβ ~kBT となり、ごはステップの統計的福と見なせるc これは熱揺

らぎで5怨んT/βのスケーノレの 2次元核がブアセット上に出来ては消えると考えても良い。
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そのようなとき、大きなスケーノレではよの幅もったエネルギーβのステップとして振舞う

と見なせる。 T→TRのとき、式 (27)からβ£九-T→Qなので、よ Cに1/(九 -T)→∞
と発散し、界面は荒れる。

今までの議論では、ステップの重なりを考麗していないが、繰り込み群を用いた計算で
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と緩やかな変化をする(密 1針。ラフニング転

移は 2次元 XYモデルと等価な Kosterlitz

-Thouless型の無限次の棺転移であることが示

されており、

九九 =2yd2 (29) 
7r 

という普遍関係式がある。ここでyは表面ステ

イッフネスである。式 (28) (29)はヘリウム4

の cファセットを使った実験で確かめられてお

X 

図 12

9 

T 

函 13

T R 

り、ラフニング転移がKT転移であることが示されている 17，18.190 (ただし最近、らせん成長

を考慮すると、文献 18.19の解析がconsistentではないとの報告がでた200 ) 

十分低温で結品の平衡形にファセットが何個表れるのかは、基本的問題である。Landau21

は長距離の原子関力が存在するとき、全ての有理指数面iこファセットが現れることを示し

た{悪魔の階段)0AndreevとParshin22は十分に量子揺らぎの大きいヘリウム4結晶では、

絶対零度でもファセットが表れない量子ラフニングという考えを提唱した。現実のヘリウ

ム4結品では3種のファセットが見つかっており、本当にこれ以上のファセットが表れな

いのか否かは長い間明らかでは無かった。しかし最近ゆっくりと成長中のヘリウム4結晶

で、非常に小さな高次のブアセットが多数見つかったとの報告がヘルシンキグループ。によ

りされた。計14種のファセットが見られ、まさに悪魔の階段的な振る舞いを示した230 一方

でヘリウム 3は、前述のように強結合であるため高次ファセットは観演にかかりやすく、

計11個のファセットの存在が同じヘルシンキグルーフ。により示されていた24。ただしヘリウ

ム3の実験は、超抵温の0.55m互において、結晶を可視化するという非常に困難な実験の末

に見つかったものである。このような結晶平衡形の実験は、緩和時聞が短いヘリウムを用

いなければ難しく、金属微結晶の実験では高々数種のファセットが見られるのみでま与る。

ただし、液晶を用いた最近の実験で60種のファセットが見つかったという興味深い報告も

ある250
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6 2次元核生成

ファセット面の成長には新たな結晶面を作る必要があるが、それには表面積の増加によ

る有限のエネルギーバリアを超える必要がある。安定な大きさの 2次元核がファセット上

に生成する成長様式を 2次元核生成機構としづ。ブアセット上に半径Rの 2次元核を作る

ときの自由エネルギーの増加は

F(R) = 2trRβ-J或2dps企μ (30) 

'>- .l~ )J- n s ~ S -L-/~ r ~β2 
となる〈図 14，15)0 =-れはRc=一一一一で最大植E=一一一ーをとる。 したがって熱励起

dps~，μ c dps~，μ 

による 2次元核の生成率は

f ぜ吋_.E~ ~ 
l kBT J 

となる。

生成率が十分小さく、面積Sのファセット面

(31) 

を速度 V~ のステップが移動する時間 t1 定立ょ
Vs 

函 14

り、核生成が起こるまでの時間ム=土が長いと
.. IS 

F(ま)

き、ファセットの成長速度は

v=生=dIS (32) 

図 15

となり、 E積に依存する。

生成率が十分大きく、 t1>>んが成り立っときは、多核成長となる。生成した核が成長し、

隣接した核と合体するまで、の平均寿命をf、それまでに掃引する平均面積をAとすると、

( . ¥足、(A 1" _ _ _ _ .， ..._. _ _ __ ，.  ( 1 1 
t'定二二完Z ーとなる。これから A を消去すればt'~I~1 と得られる。ファセットの成
V
S 
IA ¥ Iv

s 
L ) 

長速度はν十dNとなり、面積に依存山、20

vocむP{ーキ}=問(-JムJ (33) 

の関係を用いて、ラフニング温変重下で、の成長速度の測定からステップ自由エネノレギーが

求められ、式 (28) のKT転移特有な温度依存性が確かめられた18，190

q
t
u
 

A
三
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d
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Aμ が十分大きくなりんT~Ec となると、 2 次元核が大量に現れ、ファセットの消失が

起こる。これはダイナミックラブニングと呼ばれる。

熱揺らぎではなく、 トンネル効果によってバリアを超える量子核生成の確率も計算され

ており、

(34) 

と与えられる26。熱的核生成よりも大きなAμ依存性を示すのが特徴である。実験的に到達

可詑な通加圧で、は生成率が小さく、今のところ明確な観測結果辻無い。

準安定な液体から安定な結品ができる際も、同様な核生成過程をとり、結晶成長の重要

な分野となっている 1，2。多くの場合、壁にトラップされている微小結品が加圧により、エネ

ルギーバリアを超えて巨裸的結品に成長する不均一核生成であるが27、上で述べた熱核生成

から量子核生成へのクロスオーバーが観測されている28，29，30，310 また最近は収束音波の焦点

で数日気圧の過加圧を作り、壁の影響を排除した均一核生成の報告もなされている320 こ

れらの現象は、単に結晶成長の分野に留まらず、抵j昆における一次相転移一般の問題とし

て興味深い。

7 らせん転位による渦巻き成長

ラフニング転移温度より十分低温になると、熱揺らぎによる 2次元核生成は起こらなく

なり、結晶表面に現れたらせん転位によって作られるステップの進行によりファセットが

成長する。ステップが荒れていれば、原子がステップに付着する擦のエネルギーバリアは

存在せず、ステップは転位を中心にして渦巻きを形成する。中心付近でのステップの曲率

半径は、そのときのAμにおけるRcより小さくなれない。したがって溝巻きを形成するス

テップ聞の距離DはD 忽 Rcのオーダーになる(図 16)0 より詳しいシミュレーションによ

れば

19β 
D ~ 19R~ 二一一一一 (35) 

ι

dp/1μ 

となることが示されており、成長速度は

d d2 Psd..μ ν=ν凋ー=ν 円
(36) 

dD δ19β 

となる。ステップの易動度をηとすれば、ステップ速度は

Vs = 1].企μであり、

ν17
d2 Psd..μ2 

19β 
(37) 図 16

のように駆動力Aμの2乗iこ比例するリ。対向するステップが衝突すると、段差は消滅する

ので、 Dが転位の間隔より十分小さければ、漁巻き成長の速度は転位の密震によらない。
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この式は古典結晶でも成り立ち、ヘリウム4では高温でAμ が上ヒ較的小さいときに観測され

ている。これからブオノンの散乱によるワ ocI/T3が確かめられた3制。

低温では17が大きくなり、 νEが音速に近い 200m/sまで大きくなると実験で示されてい

る340 なぜランダウの臨界速度を超えて、このような高速のステップ運動が可龍なのか良く

分からないが、実験結果はそうなっている。このような領域ではステッフ。の運動エネルギ

ー(後述の式 (54))を考慮せねばならず式 (37)からのずれが見える。一方、超低温の核

スピン整列棺 (U2D2棺)のヘリウム 3結晶の成長過程では、成長速度はAμ に比例し、ま

た温度に依存しなかった3536，37，380 これは式 (36)で叱が一定の臨界速度に達しているとし

て説明できる。ステップ臨界速度はヘリウム 4の場合と比較してはるかに小さく、およそ

叱=10 cm/sで、スピン波速度と a致した。これらの振る舞いは低温における結晶成長の量

子限界をとらえたものと解釈できる。

8 結晶化波

Andreev39，こ従い結晶北波22の分散関係を見てみよ

う。今z=O に平衝状態の届液界面があ号、それが振

幅ζ(x，t) = c(t) exp(ikx )で振動するとする。表面エネ
ルギーα(めが方向に法存することを考慮し元を表面

に垂直な方向とすると、表面Sで積分した全ポテンシ

ヤノレエネルギーはu=fa(め必となる。 ζが十分小
さいとすると、 nz;::::: 1、n;:::::θζ/δxとなる。また

必=ゐdy[1 + ~ ( ~~ ) 
2 

] 
(38) 

α(元)=倒的+α去十(三)' (39) 

である。ここでゲニδαj8n
x
、ゲ，δ2α/δn;である。

このときのポテンシヤノレエネルギーの増加は

AU=;(…叫2ニヤlcl2 (40) 

。
図 17

国 18

h 

F 

k 
図 19

となる。ここでy三 α+a"は表面ステイツブネスであり、表面に異方性があるときは重要

になる。

この界匡運動が音速に比べて十分にゆっくりしているとすれば、これに伴う液体の流速

は、~V/ =0を満たす速度ポテンシヤルを用いて、 V{= VV/と書ける。界面での質量保存

F
h
d
 

d
斗るQJ
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δ'1'1 
から境界条件は P/-"，r I = -c(pc -p/) = -c!:J.pとなる。これを満たす解は

θIZ Iz=o 

!:J.p 
'1' = _:;-exp( -kz + ikx) -r  cとすればよい。したがって界面の運動エネルギーは
K p， 

T=J吋寸I
V'l'1
2づか1

2
(41) 

となる。

また結晶成長孫数の定義からν=c=K!:J.μである。 Mを単位時間に固化する質量とする
と、単位時間に散逸するエネノレギーはM!:J.μとなる。したがって全律のエネルギ一散逸率は

E = Jtb:dyU勾 =Jtb:dyPcc!:J.μ=主丘伝12 (42) 
J ~ J ~. ~~. 2 K 

となる。

これから界面の分散関係は、減表振動との対応を考えれば

ω2ニ Pl~ k3 _ PtP: ~丘北一一一-
!:J.p2 .- !:J.p2 K 

と得られる。ここで、は無視したが毛管長1=初扇以上の長波長こなると重力の効果矧

(43) 

いてくる。この波は結晶化波と呼ばれ、液体の自由表面を伝わる波と同様の分散関係、を持

つO 液体の波と違うところは、散逸の起源が流体の粘性ではなく、界面での散逸である点

である。結品化波の減衰から結晶成長係数の温変依存性が精度良く測定された。もう一つ

の差異は、液体の表面張力には異方性は無いが、結品表面には異方性があることである。

徴斜面での結品化波の分散の瀦定から、表面スティッフネスが測定され、スッテップ間相

互作用の詳細が境らかにされた。

ファセットに垂直な轄の微斜面への射影;こ平行に結晶化波が進むときの表面スティッフ

6δR  
ネスをY;;とし、垂直に進むときをたとすると、 YI/ニーτθ、九=こーとなる11 (図 17)。

d:J . _L  dθ 

これは徴斜面に出来たステップ列に対して垂甚あるいは平行に結晶化波が進行することに

対応する。ステップ列に垂査に結晶化波が進むとき、界言語の変形はステップ間距離の変調

を伴うので、れによってスッテップ間棺互作用δが求まる(国 18)。一方、平行に進むと

きは、ステップ間隔は変化せずステップの蛇行により界面が変形するので、九はステップ

エネルギーβが求まる(図 19)。またファセット面に近づき8が小さくなるにつれて再者の

値は大きく変化し、 YII→ 0、九→∞のように界匿の振る舞いは非常に異方的となる。 θ

を精度良く制御した結晶化波の実験により、このような界面異方性が明らかにされた13，140

超流動ヘリウム 3と共存する固体ヘリウム 3でも、超抵温まで冷却すれば結晶成長係数

が十分大きくなり、結晶化波が転播すると期待できる。液体と国体では磁化が大きく異な

ハh
U

A
せのコ



「第54回物性若手夏の学校 (200吉年度)J 

るため、界面の運動にはスピン超流動流が伴う。強磁場中のヘヲウム 3結晶化波において、

運動エネルギーをスピン流が担う磁気的結晶化波の存在がAndreev40により予言されてい

る。波の減衰が十分小さくなるには 100μK以下に冷却する必要があり、まだ実現されてい

ない。

9 超音波

媒質iの密度Piと音速Ciを用いて膏響インピーダンスを Zi=PiCiと定義する。音波が伝

わっており、その圧力振揺をt5P、媒質の振動速度をuとすると、音波の進行方向に対応し

て

U=i:竺
z 

(44) 

の関係が成り立つことが知られているへ今、音波を媒質1から 2へ入射し、界面への入射

波をi、反射波をr、透過波をtとラベノレを付ける(図 20)0 8Pとuが界面で連続としづ境界

条件を用いると

δ~=~+δpr 

δp _ t5P 
となるc 透過孫数、反射:係数をそれぞれず三ーム、 R三ームと定義すると

~ ~ 

(45) 

(46) 

Uf = uiキUr

ケ一寸 / 

r=l+R， R=::.J:_一一土， r=一二こえー
Zj + Z2 Z， + Z2 

(47) 

と得られる。これらは古典的界面での(超〉吾波で成り立つ関係で、ある。

界面での棺転移を考えるとこの関係は変更を受ける。簡単のため、ここでは潜熱は 0 と

する。単位時間単位冨積に結晶化する質量をJとすると、質量保存期から

J = P2(U2 -ν) = Pl(U1 -v) 
となり、

(48) 

J=PIP2U1 -U2 

P2 -Pl 

となる。また

ρ内-Pl
J = PIKd.，μ=PIKームー..c..!_f1P

PIP2 

となるため、再媒質の振動速度の銚びは

い 2=XM ， X=が!判
¥. PIP2) 

(49) 
i~ ~r① 
t 
② 

(50) 
函 20

(51) 

となる。したがって式 (45)に対応する境界条件は変更され、

(Ui域 )-Ut=Xf1P (52) 

円

44A
 
Q
d
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が新たな境界条件となる。圧力の連続は、そのまま成り立っとすれば、

R-z-z-z z x， T-4Z  2 ~1 "'1"'2A _ -~2 
- (53) 
z， +Z" +Z，Z" y Z 十 z"+Z，Z" y 1 ' "'2 ' ....1~2 ん 1 ' ....2 ' ~1~2A 

と得られる。 K→∞の極限では、す→0となり音波は界面で全て反射されることとなる

42，43，44，45
0 超吾波による圧力振動に、界面での結晶化が追髄して起こり透過しなくなるため

である。

高周波になると界面賞量の効果により超吾設が透過し始めるとし、う現象も知られている。

本来界面近傍では、密度、運動量、エネルギーft.どは連続的に空間変化しているのである

が、上の議論ではシャープな界面があると想定し、界記の再積.IJで密裏と運動量が保存する

として境界条件を導いた (Gibbsの界面〉。このときエネルギーが保存するためには、界面

の運動エネルギーを考慮せねばならず、界面運動エネルギーの係数で定義される界面質量

σが現れる。境界条件は!!"pM= aJとなり、結晶

成長係数に周波数に依存する虚数成分K=P2 
mω 

1 PIP2 ( P2 ・ 1
が表れる。したがってー=一ーでl..cー -1σωiとな

χ 色p"¥K ) 

( P2 ，2 2σω 
り、高周波の極限で τ → I~I 一一ーとなり、有

¥色p)P2Cl 
ミ
図21

限の透過率となる430

次に微斜面の界面質量を考えてみる。速度νsで運動する単一ステッフ。の運動エネルギー

は、質量保存則Pt7lf'Vt= !!，.〆Vsから

PI ?2d2AP2R  
=-IVI助二一

LJ.f/v; log .L: (54) 
2f a2zplδ ご

と得られるので〈図 21)、ステップ質量は

σs 互坐:iogE (55〉， 
2JrPl 

となる。ステップ密度nの微斜面では

V二 ndv.1nσν?=192 (56) 
~. 

2 
J U 

2 

となるので

σ=主こlogE (57〉
mzPI 

~ c 図22
と得られる46。微斜面の額きが小さくなり

ファセットに近づいていくと、 n→0となり、界冨質量は発散的iこ大きくなり、その様子
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も実験で見られている450

1 0 音響放射圧

前述の超音波の完全反射はdPの 1次の効果である。界面にかかる力は時間的に振動する

ので、音波の周期よりも十分長い時間平均すれば0となり、音波から一方向への力を受け

ることは無い。しかし伊の 2次の効果まで考えると事請が変わってくる。音波の伝播によ

る媒質の振動速度をu、媒質の密度をpとすると、界面は媒質の運動量流によって(PU)uに比

例する力を受けるc これは速度の2乗に比例しているので、時間平均しても 0にならず、表

面は一方向に力を受けることになるU，480 これが音響放射圧と呼ばれる非線形音響効果であ

る。振動中の媒質が吸収体表面の方向に向かう位相では、王の運動量を表匿に与えて正の

力を及ぼす。逆方向へ向かう位相のときは表面から負の運動量を奪うことになり、これは

正の運動量を与えることと等価であって、これも表面に王の力を及ぼすことになる。界面

は一方向のみに力を受けるのである。ヘリウムの場合、フォノンの運動量により表匡が押

されると考えても良い。この非常に言語し、力によって、超晋波の向きに応じてヘリウムの結

品成長と融解を自由に駆動できることが、最近見つかった4，49，50，51 (図 22)。音響放射圧に

よって一次棺転移が駆動された始めての例である。

音波による運動エネルギー密度をEk、全エネノレギー密衰をE、媒質の音速をc、パワー

密度をIとすると、音波の完全吸収体表面が受ける音響放射圧Pは

今 aフ2 1 
P二戸IL二 2EK=E=ーーす二一

fX- C 
(58) 

と与えられる。

より一般的に、昔速Cj、C2をもった媒質1と2の界面に媒質 1から音波を入射したとき

の音響放射圧は、入射波、反射装、透過波のエネルギー密度をそれぞれ丘、 Er、Etとす

ると、それらのバランスによって

P = Ei + Er -Et (59) 

と与えられる。音響放射圧は界面を挟んで、のエネルギー密度(あるいは運動量流密度)の

差によって動くのである。この式は界面での音波の反射係数Rを用いると

1_ C. 今 I C. 11 
P=E~l-~+RLll+~ Iト (60)

1 c2 "c2 ) J 
p 

と書ける470 このときの結晶成長の駆動力はAμ=ーとなることが知られている。パノレス
Pc 

幅zの関に放射圧Pで超音波の方向に進む変位は

h=νr = K(r)三τ (61)
Pc 

と与えられる。 R定 OでCj> c2のときP<Oとなり、音波の方向と逆向きに音響放射圧が

n
Y
 
4
 

Q
d
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鋤くことがある点を指摘しておきたい。これは反射率が小さく音波がほとんど透過する状

況で媒質2の音速が遅いと、媒質2傑のエネ/レギー密麦が媒賀1よりも大きくなることに

よる。

国体侭jから照射した場合、式(60)を晃れば反射係数の大きな低温ではP>Oとなり、放射

圧の方向は音波の方向と一致し成長が駆動される。一方、高逼域では自体と液体で音響イ

ンピーダンスが大きくは違わないためにR(T)は小さく、また液体より冨体のほうが音速は

早いために (C1> C2)、P<Oとなり放射庄の方向が音波の向きと逆になる。この様な結晶

成長から融解への逆転現象は実験的にも観測された49，50。ヘヲウム特有のR(T)の大きな温

度依存性で、観測結果は定性的に説明できる。

1 1 界面不安定性

Grinfeld不安定性

大きな国体と液体が平傷状態にあり界面が重力で水平面となる状況で、国体にのみ界面

に平行に一軸的な応力σ。をかけたとき何が起こるであろうか。国体の弾性エネルギーは

Aμ= (1-σ;炉;だけ上昇するので、実は昌体が融解する。ここではσpをポアツソン比、
2PsE 

Eをヤング率とする。界面の{立量が必だけ下がったことによる重力エネルギーの増加

Aμ=ーーとハブ/スするところまで巨体が融ける。融解量はあ _(1- 0";þ~ となり、dt.pgdh 守一、

Ps 2dt.pgE 

σ。の 2乗に比例する。つまり園砕を押しでも、号iし、ても冨液界面が下がることになる。微

小なエネルギーでも棺転移が素皐く起こるヘリウム結晶で、この現象が確認された52泊。エ

ネルギーのバランスを考えれば当たり前のようでもあるが、ゴムのような物体では押せば

横方向に膨らみ、引けば縮むことを思うと、普段目にする現象とは大きく異なる。

この一軸応力が大きくなり臨界値を超えると、平らな界菌が不安定化を起こし波打つ。

I aEぜ
これはGrinfeld不安定性と呼ばれ54，55、臨界応力仇=_/二二三?で、毛管長で決まる波数

v V 1-σL 

q本 Idt.pg =..1ヱ立のモードが不安定化する。これは応力による結晶化波のソフトfヒとも考えるこ
百 α

とが出来る。アスフアノレトのひび割れなど、応力による表面の不安定化は非常に普遍的な

現象であるが、ヘリウムを用いれば系統的研究が可能となる52，530

まelvin-Helmholtz不安定性

水平な国液界面に平行に超流動流を流すと、不安定化を起こし界面が波打つ。海で嵐が

吹くと海面が波立つのと同じ現象で、 Kelvin-Helmholtz不安定性と呼ばれる。臨界速度は
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( 4aL¥pg ì~ 
c = Iーーで一| となり、ヘリウムの場合vcg4cmおとなる560 この不安定性に関わるの
'- Pt- ) 

ではないかという実験はいくつかあるが57，58、確定的なものはまだないc 液体表面と違い、

国液界面には異方性があること、結晶成長係数が大きく温度変化することなどが、不安定

性や不安定モードの発展にどの援な影響を持つのかは興味深いが、安定した超流動流を作

る実験の難しさもあってまだ分かっていなし、。

Faraday不安定性

液体の入った容器をある振動数2ωで鉛直方向に振動させると、半分の周波数ωの波が励

起されることが知られており、 Faraday不安定性と呼ばれている。堕athieu方程式で、記述さ

れるパラメーター共振現象で、同様の現象がヘヲウム巨液界面でも予言されていた。鉛直

振動は重力下速度をg(t)= g(l + 8cos2ωif)と変調することと等簡であり、臨界加速度久以

2Psω 
上で平らな界面が不安定化する。ヘリウム結品表面の場合、 ι=一一ーとなり、結晶成長

ι L¥pgK 

係数を求める新しい方法として提唱された590ごく最近この不安定性が観測されたが60、100

mK程度の撞抵逼を維持しつつ、容器を機械的に振動させることは非常に困難で系統的実験

はまだない。異方性のある結晶表面でどの様な不安定パターンが表れるかは興味深い。

Mullins-Sekerka不安定性と樹枝状結晶

拡散の影響で進行中の界面が不安定化する現象は良く見られ、 Mullins-Sekerka不安定性

と呼ばれる位。平らな界面の一部が揺らいで突出すると、その部分で拡散場の傾斜が大きく

なり、ますます揺らぎが増幅されることによる。雪の結品などで見られる梅枝状結晶が生

成する原国となる機構である。結品化の潜熱が大きい、高温域のヘリウム 3結晶でも樹枝

状結晶が見られる610 しかし他の樹枝状結晶でよく克られる横枝が、ヘリウム 3においては

見られないとしサ特徴がある。これは横枝の生成には熱揺らぎが効いていることを示唆す

る結果である。

また高磁場中で急速融解させたヘリウム 3結晶表面も不安定化することが見られた。こ

のような実験辻、磁化の大きな自体を液体の長い磁気緩和時間より十分速く融解させるこ

とにより、偏極したフェノレミ液体を作る百的で始められた。液体と国体の大きな礎化の差

を、磁気拡散で輸送することとなるが、その際に平らな界面が不安定化し凸田が現れた。

磁場均配をかけたNMR澱定により、界記近傍の磁化が増大することが示された62，630

負結晶の浮力による上昇

結晶中に閉じ込められた液抱や気泡の形にファセットが現れることがあり負結品と呼ば

れる。熱や超音波を結品内部で与えて、ヘリウム結品中に負結晶が生じ、浮力で上昇して
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いくことが観測されている 5，64
0 ちなみに

負結晶中は超流動液体で満たされている。

負結晶の壁からの離脱過程は、

Rayleigh-τaylor不安定性と関係深いと思

われる。風呂の天井に付いた水滴が、重さ

に耐え切れず落下する過程の逆である。液

体との違いは結晶の異方性である。
図 23

ラフニング温度より高温の負結品辻表面エネノレギーに異方性がないため球形であり、結

晶中を真上に上昇していった。重力を駆動力として、負結晶上部が融解し下部で結晶化す

d，.{-習R
るというモデルを立てると半径Rの負結品の上昇速度はV=K一一ーと書ける。実験で見

PC 

られた上昇速度と比較すると温度抜存性まで含めて妥当な一致が得られた。

cファセットのラフニング湿度以下まで冷却すると、負結品の形態は一変した〈函 23)。

母結品のファセットが、負結品上部に現れ、ファセット面と平行に斜めに上昇した。またa

ファセットのラフニング転移温度以下では、負結晶の速変が減少した。温度を下げるにし

たがって負結晶の形態と運動が逐次的に異方性を増していく様子が観測できた。また上羽

らは底面からの負結晶の離脱過程を、結晶成長孫数を取り入れた形で定式化し、実験で観

測された球形負結晶の直径が 2.8mm程度で、あることの説明を与えた650

おわりに

国体の表面エネルギーが異方性を持つというような基本的な性質でさえ、ヘリウム以外

の物質では定量的測定が難しい。このような表面の基礎物性を、結晶化波のような通常の

常識ではありえない現象を用いて精密測定できるところが、ヘリウム研究の楽しいところ

である。超流動流と結合した異方的界面の運動、不規則媒質中での動的棺転移66、結品の乱

れと超国体性の関連67，68等、現在でも興味深い現象の報告が続いている。新しいアイデアを

持って研究に取り組めば、思いも付かない振る舞いを見せるシステムであるので、その面

白さの一端でも伝えることが出来ればうれしく思う。
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