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1，は じめに

　相変態過 程 で は 潜熱 の 発 生 ・吸 収 に 伴 い ，温 度場 に

変化が もた ら され る が，そ の 温 度場 の 変化がまた そ れ

以降 の 相変態 の 進行 に 影響する，例え ば 液体 か らの 凝

固 過 程 で は，融点 ま た は そ れ 以 下 に 過 冷却され た状態

に お い て 液体中に 凝 固の 核 が 生 成 して 結 晶化 が 進行 す

る と，変態潜熱の 発生で 固液界面 で は 局所的に 温度が

tz昇す る．そ うす る と 界面 と周 囲 の 液体部分 との 温度

勾配 が 大 きくな り，さらに 結晶化 が 進みやす くな り，

順次結晶化 が進行 して い く．筆者らは こ れまで に ，溶

融 ・凝固過程 に お け る 変態潜熱の 効果や熱応力 の 発生

に つ い て 分子動力学 シ ミ ュ レ
ー

シ ョ ン に よっ て もそれ

らが 現れ る こ と を確認 し た 1−3｝．本研究で は，液体か

ら固体結 晶 へ の 相 変態 過程 に お け る 変態 潜熱の 発 生 と，

周 囲 へ の 熱伝 導が，固 液 界 面 の 成長 の 形 状 や速度に 及

ぼす影響 を 分 子 動力学的 に 考察す る こ とを 目的 とす る．

2．固液界面 で の 変態潜熱

　まず 固 液界 面 で の 熱的挙動を調 べ る．原子 間ポ テ ン

シ ャ ル に は Lennard−Jonesポ テ ン シ ャ ル を 用 い ，無

次元化 した パ ラ メータを用い る．こ の モ デル に お け る

融点 は T ’ ＝・O．18 で あ る こ と を 確認 して い る．中央部

（O．45＜x ！Lr〈O、55）を融点以 下 の 低 い 温 度，そ れ 以 外

の 部分を融点 以 上 とな る T ’ ＝0、20 に 温度制御を し て ，

固液界面 をもつ モ デ ル を作成す る．原子数は 7200 で

あ り，x ，y，z 方向の 辺 の 長さの 比 率は お よ そ 25：3：3 と

して 各方向に 周期境界条件を与える，こ の 状態を初期

配 置 と して，は じめ に 速度 ス ケ
ー

リ ン グ法で 系全体 の

温 度を融点 以 下 で あ る T ’＝0，10 に 500step問保 っ た

後，温度制御をは ず し て 計算を 進 め る．

　 こ の とき，計算開始 か ら 8000step経過 した 後の 温

度 と熱 流 量 の 分 布 を表 した の が 図 1 で あ る．横軸 に は

x 方向の 辺 の 長 さで 無次元化 した 座標を と り， そ れ に

対応した 原子配 列 を同 図中に 示 して い る．グラ フ の ・

印は 全 原 子 に 対す る 値，0 印 は x 方向 に 50 分 割 した

領域内での 平均値を表す，は じめ は系全体が T ’＝O．10

で 均
一

で あ っ た モ デ ル が ，こ の 段 階 で は 図 （a ）に 示 す

ような温度分布を生 じ て い る，と くに 領域平均 の 温度

分布 を 見 る と，固 液界 面 に おけ る温度が 周 りに 比べ て

ピー
ク となる高い 温度 をとっ て い る こ とが わ か る．こ

れ は 界面に お け る変態潜熱の 発 生を表 して い る．また ，

界 面 の液体側 に は緩や か な温 度勾配 が 生 じて い るの に

対 し，結 晶 側 で は ほ ぼ 均
一

な 温 度 に な っ て い る ．図 （b）

に 表され る熱流量 を 見 る と，2 カ 所 存在す る 固液界面

（ゴ ＝O．35，0．65 付近） に お い て 正負が逆転 して い る．

ゴ ＝ 0．35の 界面 を考え る と，そ の 左 で は負の 方向 へ の

流れ ，右 で は 正 の 方向への 流れ を示 して お り，こ れ は

界 面 で 発 生 した潜熱が 周 囲 へ と広 が っ て い る こ と を表

して い る，x
’

＝ 　O．65 の 界 面 で も同 様 で あ る ．

　　　　　　　　　3，結 晶成長

　次に，前節と同様な計算を，x −z 平面内 で の 二 次元

的な広 が り を持 っ た モ デ ル で 行 う．た だ し，y 方向に

は 4 層 の 単位 セ ル 相当の 厚 さを も っ た 二 次元 モ デ ル

で あ り，原 子 数 は 10000 で あ る、前節と 同様な手法

に よっ て モ デル の 中心 に 結晶核 が 存在 した状態を作成

し，それを初期配置 と して 計算を行 う，なお，結晶核

は fcc構造 で あ り，結晶 方位 は x −z 平面が （100）面 と

な っ て い る．

　結晶成長 の 過程 を 表 した の が 図 2 で あ り，図 （a ），（b）
はそ れ ぞれ各原子 の ポテ ン シ ャル エ ネ ル ギ

ー
と温 度 （運
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Fig．1．　Distribution　of 　temperature 　and 　heat　now．
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Fig．2，　Crystal　growth 　and 　induced 　temperature 　dis−

tribution　due　to　latent　heat．

動エ ネル ギー） に よ っ て 濃淡 を付けて 表 して い る．図

（a ）で は ポテ ン シ ャ ル の 低 い 結晶部分 と，周囲 の 液体 と

の 境界が 明 ら か で あ り，結晶核と同 じ 方位をもっ た 結

晶が成長 し て い く様子 が 表 され て い る．各時間 ス テ ッ

プで の 界面を見ると数原子層程度の 幅 をもっ て 結晶領

域は完全 に は 円形で は な い が ，結晶成長 に特 に 異方性

は 見 られず，全体的に見れば等方的に 成長 して い る と

い え る．また，図 （b）にお い ては固液界面 で の 温度が

周 囲 に 比 べ て 高 くな っ て お り，最終的 に は 全体的 に 温

度が上昇する こ とがわかる．

　次に，同 じ大きさの モ デル に お い て，初期状態とし

て は 結晶核 を 設 け ず に 同 様 な 計算を 行 っ た と き の 原
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Fig．3．　 Crystallization　without 　nucleus 　and 　genera−

tion　of　grain　boundaries．

子配列 の 変化を ポ テ ン シ ャ ル エ ネル ギーに よ る濃淡 と

と もに 表 し た の が 図 3 で あ る．5000step ま で は 全体

的 に ほ ぼ 均
一一

な分布に な っ て い る が ， 8〔〕OO　 st，ep に な

る とポ テ ン シ ャ ル の 低 い 原子 の 集団が数 ヶ 所現れ る．

10000step で は そ の 集団 を結晶核 と して 結晶成長 が

進む と と もに，周 辺 部にも次 々 と同 様な原 子 集団が現

れ ，各 々 の 集 団 が 成長 して い くが，15000step あた

りに な る と，そ れ らが 互 い に ぶ つ か り合 い ，全体 と し

て み る とポ テ ン シ ャ ル の 高 い 結晶粒界 の 存在す る多結

晶体が 形成され て い る．こ の 粒界 の うち，隣 り合 う結

晶の 方位が 比 較的近 い もの はや が て
一

方 に 吸収 され る

よう に して 原 子 の 再配 列 が 起 こ り
一

っ の 結晶粒 とな る

が ， 30000stepま で の 計算で は最終的 に もい くっ か の

結晶粒界が 残 され る．
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