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私が研究会幸行なった報告は,核生成 (nucleation)に関する若干の理森の レビュ

ーであって,ことさらこ こに報告すべきものでも年いと思 う｡したがって,ここ̀に再録

するのはやめにして,この方面の文献の リス トを作ることにしよう｡ただし,浅学の徒

であるから,十分な リス トとはならないと思 うが,少 くとも必要条件にiまなっていると

思 う｡

1.圧力Pの過飽和気体中に半径 rの液滴が浮いていて,気相一液相の熱平衡が成立

するとき,Kelvinの関係式

P 20' Vl

＼log官 ~ ~r kBT
(1)

が成 り立っことは,よく知 られている｡ このような界面の存在する場合の熱力学は,

Gibbs にさかのぼらなくとも

R.Defay,I.PrigogineandA.Bellemans;SurfaceTensionandAdsorptionJ

(Longmans,Green& Go.Ltd., 1966, translatedbyI).比 Everett)

に詳 しく書いてある｡

2. このような液滴は,熱平衡状態でもゆらぎによって存在するし,過飽和気体中で

(1)をrにっいて解いたものを rc とするきき, r>rcの液滴が成長をはじめる｡この

Kiムeticsも古い話だが,

R BeckerundW.I)b'ring ;AnnPhysik 24 (1935),719

で一応完成する｡この理論を-もう少しスマー トに書き直したものは,

J.Frenkel;KineticTheoryofIJi,quids(DoverPublications,Inc.,

NewYork,1955)

に見られる｡比較的新 しいものとしては,
(亡 タ}

D･TurbullI;phaseChangesin SolidStatePhysics ed.F.Seitzand

DoTurnbull,vo13, (AcademicPresslnc., NewYork)

や
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J.Feder,V.C.Russell,J.Lothe,andG.池 Pound ,･Advarl.Phys.

15 (1966),111

にも見られる｡ただし,後二者 を筆者が知ったのは遇然のことであって,あまり引用 し

ていないようである｡

3∴上述の半径 ㌔ の液滴 と過飽和気体 とのつ り合いは,不安定平衡にあるのであっ

て, r>㌔の液滴は成長し, r<㌔の液滴は消滅.してしまう｡このことは,気体から半

径 rの液滴を作るに必要な自由エネルギーの増分 dG(r)が r-㌔ で極大になるという

ことによって表わされる｡凝縮相微粒子ができるためには,このポテンシャル ･バ リア

ーを越えな くてはならないから,その生成速度 Ⅰは,

Ic- xpl-AG(rc)/kT] (2)

となるムこれがBecker-Doringの結論の一部である｡ところで,B-I)理論では,

dG(r)には,液滴がBrown運動をしているということがあらわには考慮されていない｡

その寄与を上式の指数関数につけ加えると,指数関数の中に-45kT という項が加わ り,
17

Ⅰは, 10 倍になると言い出したのが

J.LotheandG.M Pound ;I.Chem Phys.36 (1962),2080

である｡この論争は,その後白熱的になったが,

H Reiss,･J.Stat･Phys.2 (1970), 83

R.Kikuchi;J.Stat.Pbys.3 (1971),33-1

で終止符が打たれたと思っている人とそ うでない人がいるらしい｡川崎恭治氏によると,

最近もどこかの会議でこの論争があったらしい｡

4.そんな大きな因子は,実験で判定できるだろうと思われるが,実は, (Z)の表式

の AG(r)には,体積に比例する部分 と表面積に比例する部分があるのみで,有限系にも

かかわらず粒子数についての低次の項が取 りこまれていない｡見方を変えれば,表面張

力は大きさに依存するはずで,この依存性がわからない｡この不確定な項が指数関数の＼

中にあるから始末に困る｡

5.凝縮過程の実験については,(i)expansion-chamber法 (Wilsonの霧箱 ),

(iDqiffusion-chamber法,dii)vapor-jetの方法 (飛行機雲に似ている ) がある｡そ

れぞれの元祖は,
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C｡T.求.Wilson ;Phil.Trams.Roy.Soc.192 (1899),40･3

C.T.0'konskiandW I.Higuchi;J.Phys.Chem 60 (1956),1598

A･Langsclorf ;Rev.S°i.-Instruments 10 (1939),91 ,

らしい｡最近読んだものは,どちらもQii)に属するもので

p.p.Wegner,J.A.Clumpner,andB.J.C･Wu ;PhyS.Fluids

15 (1972),1869

である｡

6. B-D理論は,微粒子の分布関数についてのマスター方程式に基づいて,その定

常解を求めたものである｡時間に依存 した解につル､ては,解析的に解力されたものはなく,

数値解として私の知っているものは,

W a Cowitney ;J.Chem Phys.36 (1962),2009

のみである｡これは, 100元の連立微分方程式を解いたもので,数値解を求めることが

いかに大変かがわかる｡

有限系の自由エネルギーの大きさ依存性等について統計力学に立ち戻った議帝 も多数

あるし,核生成理論の応用 も盛んである｡今日的な意味では,こちらの方がおもしろい

が,紙数も虎きたので,ここでおわりたいO

-H13-


