
｢パターン形成,その運動と統計｣

となりp(0)の異方性は無視される｡しかしながら,Dの減少は拡散による結晶表面-の分

子の補給を困難にすることから,表面過飽和慶 びSを小さくする｡ αSが下がるとβ(♂)が小

さくなり,表面力イネティツク過程の抵抗 βkが大きくなる｡また,そのとき先に述べた事情

からβ ( ♂)の異方性も増大している｡従って成長速度の異方性は,βに対して複雑に依存 し

ていることがわかる｡

また結晶サイズ(∝♂)が増加すると,拡散過程の抵抗 Bdが大きくなる一方で,表面過飽

和度 Osが小さくなる｡このことよりDの減少と全く同様に議論ができ,成長速度の異方性は,

結晶サイズにも複雑に依存 している｡
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9. ステップの関わる結晶形の緩和現象

東北大 ･金研 上 羽 牧 夫

異方性のない物質では,平衡形状は表面積を最小にする球形,あるいは無限系では平面であ

る｡形がこれから外れると表面張力 α/R(α:表面張力係数,R:曲率半径 )を復元力とし

て平衡形の緩和が起こる｡この時,局所的な復元力の大きさと物質の輸送の両方が問題となる｡

復元力は,特徴的な波数をk,高さの変化を∂ZとするとIk2∝∂Zだから,輸送が充分に速く

界面の移動が律速め場合は

●
∂Zニ ー qk2α∂Z (甲:界面の易動度 )

から,緩和時間 T はT~1- k2印 で与えられる.逆に物質(あるいは熱 )の輸送過程が律速の

場合,環境体中の拡散ではT-1∝ k3,表面拡散では 了 1∝k4となるo(1)

結晶のように異方性がある場合,平衡形は表面エネルギーが最小になるように決まりα(♂,

?)の極図形に尖頭ができるとフアセットが表われる｡この場合には復元力を考える際に, α
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を α十∂2α/∂β2で置きかえれば話は等方的な立場 と同 じになる｡ しかしフアセットとそれ

に近い微斜面についてはαが特異性をもつから,むしろこれらの面を構成する物理的実態であ

るステップによる記述の方が優れている｡

結晶のフアセットから0だけ傾いた面には単位長さあたりn-tanO/a(a.'格子間隔)本の

ステップが平行に並んでいる｡このステップが1本だけの時に単位長さあたりβのエネルギー

を持てば,ステップ密度が有限の時は相互作用のため

((a)-P+γpnP+---･･･.･

の化学ポテンシャルを持つ (pは相互作用で決まり1または2)Oステップ密度n(x)が一定

でない時には, 1本のステップにはFin-∂(/axの力が働 く｡ また環境が過飽和であるため

に成長の駆動力 F｡x-ansAp(ns:固体の原子密度, Ap:液相 と固相の化学ポテンシャルの

差 )も働いているOステップはFinとF｡x の合力によって駆動 され,この運動 を調べること

で,成長則や結晶の形が議論できる52)

ここでは1つの例として,微結晶をフアセット

形成転移 (ラフニング転移 )の転移温度TRより

高温から急冷した時に,どのようにフアセットが

出現するかを考えてみる｡急冷直後は同心円状の

ステップ群からなる回転放物面の先端に近い形を
図 1 急冷直後の同心円ステッ

プからなるフアセット面

している｡ (図 1)

輸送が充分に速くステップの易動度 かが律速になる場合,ステップの半径Rの変町は

£ R- 7(Fex一 芸 一意 )

で表される｡右辺の括孤内は前に述べた力だが第 3項はステップが湾曲していることによる中

心に向かう張力である｡実はこの間題ではステップ間相互作用は重要でないことがわかるので

右辺は か(F｡x- P/R)と近似 してよい.この式から,ある臨界半径 Rc(-P/F｡x)があって,

これより小さいステップ輪は収縮 し,大きいものは広がってゆくことがわかる｡回転放物面の

先端が徐々に平らになってRcの大きさのフアセットが見えてくる｡緩和時間は, T～R喜/符βの

程度である｡

表面拡散によって緩和する場合は様相が異る｡半径 RlとR2の同心円状のステップの輪を考

える. 表面 を拡散する原子の面密度 をL,,化学ポテ ンシャルをp(i,)とすると半径の変化は
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(Rl< R2として )

慧 ニー7(岩 - ys豊 ∂リ)

Ds aL/

レS ∂r r=Rl

となる｡Dsは表面拡散係数,レS- ansである. R2についても似た式が成立 し, レは準定常

近似でラプラス方程式 を満たす｡この場合には前のF｡xにあたる力は局所的な表面原子密度

∂Vによっている｡簡単のためで--を考えると,表面原子はステップと平衡 にあ り∂y∝/R

である｡内側の方が高密度だか ら外向きの拡散流 が生 じ,R1- 0とな りR2は増大する｡

つまり,同心円状のステップ群の中で最 も内側のものだけが収縮する｡その結果,丸い結

晶の先端に小さなフアセットが現われ,それが大きくなってゆ くことがわかる｡Rl-R2から

出発 してR1-0となって輪が消滅 し1原子層がなくなるのに要す る時間はか∝R23/DsPなの

で,初 めの形が曲率半径 pの放物面 Z--月2/2pで与えられているとすると,フアセットの

大きさRfは

Rf5cw slpapt

となる｡ここで Ipは卵 こ比例するある種の毛管長である｡この場合 にも詳 しく調べると

T≪ TR,Rf≪ p であればステ ップ間相互作用が無視できることがわかる｡

緩和機構によって形態変化の様子が全 く異ることは興味深い｡実験は後者の例があるがf3)

定量的な測定はまだされていない｡
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