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1.はじめに

雪結晶の成長形と成長集件の関係は､実験的研究としては､中谷日 ･2) 以来

数多 く行われ､小林3)が一つのダイヤグラムにまとめている｡そこでは､成長

集件の変化に対応 して成長形が変わることを議論 している｡ しか しながら､ 一

つの結晶の形が時間とともにとの様に変化 していくかという議論､ 即ち､バ タ

ーンの形成に関する議論は､全 く行われていない｡

一方､パLターン形成の基礎的な概念を探るという立場から､数理的モデルを

基に雪結晶に似た形をシミュレー トすることが4)･5)､最近､行われている｡

しか し､現実の成長条件と成長形との対応は､全 くついていない｡ これを解

決するには､雪結晶の成長の素過程を考成 したシミュレーションを行う必要が

ある｡

気相から成長する結晶において､成長の素過程 としては次の二つが重要と考

えられる｡①結晶表面に向かう分子の拡散過程､②結晶表面で分子が表面拡散

し結晶格子に組み込まれる過程｡ これら①と②の過程が互いに関連 した結果､

成長形の複雑なバターンが現れると考えられる｡ 特に②の過程は､雪結晶の複

雑なパターンの中に見 られる多面体的特徴を理解する上で不可欠なものである｡

本研究の目的は､① と②の過程を通 じ､僅かな成長条件 (過飽和度､水分子

の拡散係数､結晶サイズ)の違いに応 じて､千差万別のパターンが形成されて

いく仕組みを議論することにある｡具体例として､ 円形の初期結晶から出発 し

てフアセットが発達 し､更に樹枝状結晶へと成長 していく様子を取 り上げる｡

但し､取 り扱いを簡単にするため､氷結晶の C軸に垂直な断面に投影 した二次

元結晶を考えた｡ シミュレーション方法の詳細については､文献6),7)を参照し

て戴きたい｡

2.シミュレーションの方法

表面力イネディックスから決まる結晶表面の外向き法線方向の成長速度 Vkは､

局所的な表面過飽和度 Jsと分子 レベルで見て平 らな特異面に対する傾き S=
tanβの関数として次式で与えられる8)｡

Vk=β (8,g,)cr, ･･･(1)
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ここでβ くβ,α,)は､カイネディック係数と呼ばれ､表面に人射 した分子の
結晶相へ雑み込まれる度合を示す｡ C軸に垂直な断面でみたβ (8,U,)の8
依存性は､図 1で示され8=0 0､±60 0､士120 0､180 0でβ (8,g,)=
0となる｡ これは､ C軸を中心として60 0回転する度にステップを元来持たな

い特異面 (プリズム面(10io〉)が現われることに対応する｡ しかしながら､現

実には特異面上では､表面過飽和度U,に応じて二次元核成長やらせん転位の助

けでステップが生成される｡従って､特異面上には成長丘がつくられβは0で

なく､ qsから決まる傾きS8=tan88(∝J,)に対応する値β8=β(88,qs)
を取る｡ ここで注目すべきことは､拡散過程と表面力イネディック過程を通じ

て決まる表面過飽和度 o･,が増加すると､ βOの値が増大することである｡従っ

てβ(8,g,)の異方性は小さくなり､フアセットは発達 し難くなる｡

一方､結晶のまわりの過飽和度 αの分布は､

△q=0 ･･･(2)
に従う｡境界条件は､結晶から十分遠方の距離R (境界rl)においてq=qco､

結晶表面 (｢2)において法線方向の過飽和度勾配(∂q/∂n)int=q,とする｡

この過飽和度勾配qsの分布は､未知である｡ これは､拡散過程から決まる成長

速度 V d (∝qs)を与えることに他ならない｡従って､次の self-consistent

な条件を満足しなけらばならない｡即ち､結晶表面上で各時刻において､質豊

保存則が成立することより､境界集件として与えた拡散過程から決まる横島速

度Vd(∝q,)と､ この境界条件下で解かれたU,の分布より決まるVk((1)読)

は等しくなければならない｡

得られたJsの分布より､各表面上の成長速度Vが決定 し､表面の各部分は△

七秒後には結晶表面の法線方向にⅤ･△tだけ移動する｡ ただし､実際には成長

速度の速い面は､隣接する成長速度の遅い面によって切 り取られ､最も成長速

度の遅い面が発達する｡従って､ Ⅴ･△ tに垂直な面を結んで作る内接包路面を

とることによって△七秒後の表面r2を決定する｡ この操作を繰り返すことによ

って形の時間発展が得られる｡

-30 0 30 60deg-

図 l c軸のまわりのカイネティツク係数β (0,U,)の方位依存性
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3.結果

シミュレ:シヨンの結果を以下に示す｡ ステップ供給源は､ らせん転位によ

るものとし､今回はスパイラル成長のみ考えた｡ その際､完全な六角形となる

までは､各プリズム面の中央に転位が顔を出しているとした｡更に､六角形が

形成きれると､結晶の角で表面過飽和度は最大とな り､面の中央で最小となる

(Berg効果)9)･川 )｡従って表面過飽和度の最も高い結晶の角で､ ステッ

プの供給頻度が決定される｡ これより六角形形成後は､各結晶の角におけるら

せん転位をステップ供給源とした｡形成きれるパ ターンは､次の3つに大別す

ることができる｡ i)フアセッ トが発達 しないカイネディック･ラフニングの状態

(図2､ 図3)｡ 77)多面体を形成 し､その後､多面体を維持したまま成長する

形態安定 (図4)｡汀i)多面体形成後､樹枝状結晶となる形態不安定 (図5､ 図

6､図7)｡

(b)
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0図2 (a)円形初期結晶の半径 rc=10-3cm､拡散係数D=40cm2/S(空気
圧 500Paに対応)､遠方の過飽和度 q∞=15%｡ プリズム面

(フアセッ ト)が､なかなか発達 しないカイネディック ･ラフニング

の状態｡内側より､0,2.3,4.6,6.9,9.2,ll.5,13.8,16.1,1

8.4,20.6S後の形｡

(b)Osと 20.6Sの表面過飽和度の分布｡ カイネディック係数の異方性

の目安を△=(βmax-β8)/βm｡x とする (△=1で異方性最大､ △

=Oで最小)｡ Osで△=0.02｡ 20.6Sで△=0.062｡異方性の大

きさは､結晶サイズとともに増大する｡
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フアセットの発達の程度は､カイネディック係数β (成長速度V=β(Us)･
U,)の異方性(図 1)に依存する｡即ち､表面過飽和度U,が大きいほど､ β 8(図

1の矢印)が大きく､ βの異方性は小さくなり､ フアセッ トは発達しにくい｡従

って､ usを大きくする集件(拡散係数Dの増加､遠方の過飽和度 U∞の増加､

結晶サイズ rcの減少)の違いによって､パターンは異なる｡ ii;)のパターンは､

crsの不均一(結晶の角で最大､中央で最小)に大きく依存する｡ これは､多面体

結晶のもつ必然的な形態不安定化因子であり､異方性の小さい界面にゆらぎに

よって生 じた凹凸が助長 していく､Mullins-Sekerkaの形態不安定とは本質的に

異なる｡形成されるパターンは､ qsの不均一を大きくする条件(cr∞の増加､

rcの増加)の僅かな違いによって大きく異なり､ qsの不均一が大きいほど､主

枝の幅は小さい｡ これは､成長速度VがJsに対して非線形に振舞うことに大き

く依っている｡

図3
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0(a)円形初期結晶の半径 rc=10-5cm､ D=0･2cm2/S(空気圧 latm

に対応)､ q∞=15%｡ カイネディック ･ラフニングの状駄 内

側より､o･1,2,3･4,5･6･7,8,9,10×10-2 S後の形｡
(b)osと 10×10-2S の表面過飽和度の分布｡ osで△=0.02｡ lox
10~2Sで△=0.055｡
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図4 (a)rc=10-3cm､D=0.2cm2/S､ o･00=15%｡ 内側より､0,

44.5,89,134,178,223,268,313,358,402S後の形｡

くb)89Sのプリズム面に治った表面過飽和度の分布｡結晶の角(±1),面

の中央(0)｡ また Osで△=0.925｡

(a)

[卜∂Xis

a-日×1S

( b)
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図5 (a)rc=10~3cm､D=0.2cm2/S､ o･co=40%｡ 内側より､0,

18,36,62,87,112,137S後の形｡

(b)36Sのプリズム面に治った表面過飽和度の分布｡ また Osで△=

0.80 ｡
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図6 (a)r｡=10~3cm､D=0･2cm2/S､一打∞=50%｡ 内側より､0,
15,31,45,60,75,90,105,120,135,150S後の形｡

(b)3lsのプーリズム面に沿った表面過飽和度の分布｡ また Osで△=

0.75｡

(b)

図7 (a)rc=10-3cm､ D=0･2cm2/S､ o･∞=80%｡ 内側より､0,
6.3,12.6,18.9,26,41,56,71,86,101,116,131s後の形｡

(b)26Sのプリズム面に沿った表面過飽和度の分布｡ また Osで△=

0.6｡
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