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樹 枝 状 結 晶成 長 にお ける-超 音波 の影 響

東 北大学 電 気 通信 研 究所

脚 中 敦 沢 田 康 次

I. は じめ に

バ タ ー ンの成 長 機構 に関 す る種 々の問 顔 は､ 物理 的及 び数学的 に興 味深 い もの

が あ る｡ その 中で も結 晶成 長 にお いて は､ ミク ロな カ イネ テ ィクスが マ クロな形

態 に決定 的な 影響 を与 え るこ と､ 実験 室 にお い てパ ラ メ ータの制御 に よ り､ 様 々

な形愚 を生 じるこ とが 出来 るな ど､ 数 々の 倭れ た点を持 ち～ バ タ ーン形 成 にお け

る中心 問 題 の 一つ であ る｡

その 中 で も､ 横 枝の 発 生機 構 は､ も っ とも重 要な 問題 の 一 つ と して昔 か ら興味

が持 たれ て い るが､ 今 だ に未 解 決 な問題 で あ る｡ そ こで われ われ は､ NIIJCl水

溶液 を用 いて､ 擬 二 次元 系 (50±10 JJm )にお いて樹 枝 状結 晶を発 達 させ､

超音波 に よ る外 乱 を加 え､ その影響 を観察 した｡

ⅠⅠ. 実験 方法

実験 系 を図 1に示 す ｡ 実験 に使 用 した

物質 は､ NH｡C133.3%水 溶液 で､

飽和 温度 は､ 48. 9℃ で あ る｡ 合 わせ

たス ラ イ ドガ ラ スの間 に､ 1mm幅 の浦 を

作 りー その な か に過飽 和 水溶 液を いれ一

系全 体 の 温度 を制御 して結 晶 を成 長 させー

その 様子 を顕 微鏡 で観 察 し､ 画傍 処理 を

施 して定 量化 した｡.

系 へ の超 音波 導 入 に用 い た TRAN S - GLA5S

CERの 共 振 周波 数 は lMH Z､ パ ル ス

幅 ～ 2 0 JJS e C､ パ ル ス間 隔 2m s e c

で上 下方 向 に粗密 波 を発 生 させ る こ とが

で きる｡ それ を上面 ガ ラ スの 浦 の 両側 に

固定 し､ 一方 か ら超 音波 を いれ一 地方 よ

り波 形 を モニ タ ー した｡
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図 1. 実験 系



｢パターン形成､運動およびその統計｣

1ⅠⅠ.実験 結果

超 音波 の溶液 中の強度 の 目安 と してt 粒 径 3 0JLm､ 長 さ 10 0JLmの小 粒子

を観測 した｡ パル ス超 音波存 在 下でその粒 子 は､ 周波数約 10H z､ 振幅約 数 〟

mで振動 す る様子が観察 され た｡ なお､ 超 音波 の強度 の 空間分布 は まだ湘定 して

いな い｡

(a) (b )

図 2.結 晶 の成 長形

図 2 (a)は過 冷却 度 A (≡T -TM) =8℃ で (110)方向, (b ) は△ =

10℃ で (100)方 向 に成 長 す る結 晶の成長形で あ る｡ (110)方向 に成 長

す る結晶 先端 か ら一定 距離 ds(ds= 1OILm )の位 置 にお ける結晶の幅の時間

変動 を図示 したものが 図 3で あ る｡ 超 音波 を導 入 した時 (図 3 (a) )､ しな い

時 (図 3 (b ) )いず れ の時 も､ 結晶 の幅 は周期的 に振 動 し､ 超 音波 の影響 を ほ

とん ど受 けて いな いこ とが 分 か る｡
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図 3. (110)方向 に成 長 す る結 晶の幅 の 時間 変化
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それ に対 し､ (100)方向 に成長す る結晶 では､ Aが大 きい時 (A -10cc､

ds=27J̀m )､ 結晶先端 は超 音波の影響を受 けず に定常成 長 しているが (図 4

(a') )､ Aが小 さ (な るに従 い (A =r7-. 5℃､ ds=314 jLm )､ 超音波の影

響を受 けるよ うにな り (図 4 (b ))､ △ =5℃では一一それが著 しい (図 4 (C)

)｡ その時の結晶全体 の形 もかな り~不規則 で､ 超 音波の影響が 大 きいこ とを示 し

ている (図 5､ ds=40〟m)｡
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図 4 (100)方 向 に成長 す る結 晶の幅の時間変化
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図 5.超 音波 で乱 され た結 晶



｢パターン形成､運動およびその統計｣

Ⅳ. Discussio∩

樹枝状結晶の横桟の発生機構は､ 様 々な形でアプ ローチ されてい.るが､ 未だに

未解決 な部分が多 い｡ 可能な機構 としては､決定論的機構 と確率論的機構の 2つ

が考 えられる｡

決定論的機構は､ 少数 自由度の力学が結晶先端 に存在 す る とい うもので､ その

ダ イナミクス としての リミッ トサ イクルが傾収 を作 る｡

それ に対 し､ 確率論的機構 は､ 結晶先端 にお けるわず かな ノイズが選択的 に増

幅 され て後方へ伝 わる というものであ る｡ 日

我 々の実験結果か ら､ (100)方向 に成長する結晶 先端 の振動●は露め られな
いの に対 しー (110)方向 に成 長す る結 晶では､ 明かな先端の曲率の振動が認

め られー 先端 にお ける リミッ トサ イクルの存在が予想 され る2)｡ ここで超音波 を

入れ た時 にも安定 に成 長するのは､ 結晶先端 と横枝のカ ップ リングが強 く､ リミ

ッ トサ イクルが外乱 ノイズよ り大 きい事 による可能性が ある｡

それ に対 し (100)方向 に成長す る結晶については､ 先端の速度 はもちろん､

曲率 も一定で確率論的機構 による事が予想 され るが､ ､外乱 ノイズを加 えてもあ

る固有な周波数のみが選択 され るのであれば､ 安定 に横枝を発生 させ ることが で

きる｡ しか しそれでは過冷却度が小 さい時の乱れを説明で きない｡ そこで逆 にー

横枝 の発生を阻害 する周波数が超音波 に含 まれていたと考 えることもで きる｡ 仮

にその ような周波数が存在す ると してもー その周波数は い くつか､ その機構 は何

なのか税実験 では まだ分か らない｡ さ らに､ 過冷却度が 大 きくな ると横枝の振動

数が増大するので､ これを乱すため には阻害す る周波数 もよ り高 いものが要求 さ

れ るが､ その ような依存性は まだ明 らかでない｡ (1 10)方向 に成長する結晶

につ いてもリミッ トサ イ クルが小 さ くな ると同様 に阻害 され るこ とが考 えられ る

が､過 冷却度が小 さい時の影響は まだ明かでな く､ 選択 され る波数､ 阻害す る波

数が (100)方向 とは異な る可能性 もあ る｡

も う一つ､ 超音波を導入す ると海度 や涼度のゆらぎが 大 き くな り､ 過冷却度が

小 さい時 に重要 とな る表面力イネテ ィクスに影響を及ぼ している とい う可能性 も

ある｡
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V.まとめ

我 々は､ NI壬4Cl水 溶液 による擬二次元系結晶成 長 にお いて､ 超音波 による外

乱を加 え､ そ の影 響を観要 した･. その実験結果 による と､ (110)方向 にr成 良

す る結晶 は超 音波 に対 して安定 に成長す るが､.(100)方向 に成長 す る結晶 はー

過冷却度が大 きい時は､一安定 に成 長す るが､ 過 冷却度が小 さいときは､ 超 音波 の

影響が大 きく現れ るこ とが わか った｡

この実験結果か ら､ 頗枝の発生機構 に関 す る様 々な可能性が示唆 され るが､ 今

後謝定を精密化す るこ とによ り､ 横枝 の発生機構を解明 す る｡
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