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は じめ に

　結晶 成長 の 物 理 の 理解に ヘ リウム 結 晶 が 大 きな役割 を果 た して き た こ とは 、あ ま り知 ら

れ て い ない か も しれ な い
。 自然界に 存在する 雪 の 結晶や水晶な ど と、極低温 に お い て 超 流

動 液体か ら成長する 量子 固 体 と の 問に は 、 共 通 す る普遍 的物理 が存在す る 。 液体が 超流動

状態に あ るた め ヘ リウム の 結晶は 非常に 素早 く成長 し 、結晶成長
一

般の 物理 的基礎 を高 精

度 の 実験で 確か め る こ とが 出来 る の で あ る。例え ば 、結晶形 の 最低 エ ネル ギ
ー

状態 （平 衡

形 ） は どの 様な形 か と い う閙題 を 、緩 和 時 間が何 百 年 もか か る 様 な物質で 調 べ る こ と は難

しい が 、ヘ リ ウム を用 い れ ば 1 秒以 内に緩和が完 rする と い うこ とが 起こ りえ るの で あ る。

ス テ ッ プ問相互作用 と微斜面 、 ラ フ ニ ン グ転移 とス テ ッ プ 自由 エ ネル ギー
、2 次元核生成、

渦 巻 き成長、樹枝状成長な どの 基礎 的現象 1・2が、ヘ リウム に お ける 実験 で どの 様 に 明 らか に

され て きた かを説 明す る 。

　
一方 で素早 い 結晶成長 は 、ヘ リ ウ ム 結晶 の み で観測可 能な特異な現象 も生 む 。 結晶成長 ・

融解を繰 り返 しなが ら界面 を伝 播す る結 晶化 波、KelvirHelmholtz 不安定性 や Faraday 不

安定性 な ど、通 常は液体表面で の み 存在す る と思 われ が ちな界面現象が ヘ リウム 結晶に は

存在す る。 そ の 他 に も、界面 に お ける超 音波 の 完全反射 と界面 質量 、音響放射圧 に よ る結

晶成長、負結晶 の 運 動 、多孔 質中で の 間欠 的成 長 、
一

軸 性応 力 に よる結晶融解 と Grinfeld

不安定性 、量 子核生成な ど興味深 い 界面 現象が 存在する の で 時間 の 許 す限 り紹介 した い 。

1　 ヘ リ ウム の 相図 と結晶成長の 駆動力

　通常 の 物 質は 三 重 点以 下 の 温 度で 液体 は 存在 せ ず 、固体 は 気 体 と の み 共存す る 。 しか し

質量 の 軽 い ヘ リウム に お い て は 量子 効果 が 顕著に な り、 三重点は 消滅 し絶対零度 まで 液 体

と し て 存在 で き る 。 ま た 不 純物は 壁 に 凍 り つ き影響 しな い 。
ヘ リ ウム 4 で は 、低 温 で 液 体

は超流動 と な り、温 度に ほ ぼ依存 しな い 融解圧 25 気圧 で hcp 固体 と共 存す る （図 1）。固体

と液 体 の エ ン トロ ピ ー差 が少 な い た め 、潜熱 の 発 生 な しに 結 晶化す る こ とが 可 能 で あ る。

ヘ リウム 3 に お い て は 、液 体は フ ェ ル ミ縮 退 し 、300mK で 融解圧 29 気 圧 で bcc固体 と共 存

す る （図 2）。 固体は 核 ス ピ ン の 影響で 、 液体 よ り もエ ン トロ ピーが 大 き く 、 300mK 以下 で

融解 曲線 は 負 の 傾 きを持 つ
。

　融解曲線 上で 両相 の 化学 ポテ ン シ ャ ル μ は 等 し い
。 結 晶成 長 の 駆動 力 は 、 平衡状態か ら

圧 力 と温 度が M 、△T だけずれ て い る と した ときの 、両相 の μ の 差 と して 、

・・
一

・ti
−

・s
− ［云一

麦］M − （si − Ss ）・・ （1）
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と書け る。こ こ で は μ は 単位 質量 あた りで 、ρ 、s は密

度、エ ン トロ ピーで あ る。ヘ リウム 4 の 場 合 、融解圧 鳥

が温度 によ らな い の で 、駆 動 力は過加 圧 量 △P ＝ P − Pm

を用 い て

… ［
ll

ρ， ρs］AP （2）

と書 ける 。

　結晶成長 係数は、こ の 駆 動力 に よ っ て成 長す る結品表

面 の 速度 v を用 い て

y ＝ 1（（τ）△μ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3）

と定義 され る 。 通 常の 物 質で は 、結晶化 に伴 う液 体 の 流

れや潜熱の 輸送 な どの 散 逸過程 が 、結晶化 の 律速 にな る

こ とが 多い 。しか し ヘ リウム 4 で は、液 体 は超 流動 で あ

り、潜熱の 発 生 もない 。バ ル ク 中で の 輸送過 程 が 無視で

き、界面 に衝 突す る素励 起が 結晶成長係 数 を決 め る。結

晶成長抵抗は

κ1η 一4 ・ B
・
T‘

・ 免 断 倉）

25

P

29ba

　 　 2K
　 T

図 1

O．3K 　　 T

図 2

（4）

の よ うに書 け る。第 1 項 は結晶 の 質 に 依存 す る温 度 に よ らな い 項 で 、第 2 、第 3 項 は フ ォ

ノ ン と ロ トン の 散 乱に よる寄与 で あ る 。 結 晶成 長係 数 は絶 対零度 に 向か っ て 発散 的 に 大 き

くな る 3・4・5・6，7。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　M → （
　 　　 　　 　　 　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　 　 図 3

2　 結晶の 平衡形 と成長形

嬾 淀 ・ い ・制 限 の ・・ で の 表 　 ．
” V

’

N → ∩
図 4

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 α

面 自由 エ ネル ギ
ーの 積分値

呵 ・ （fi）dS 　 　 （・） 　
の 最小値 を与え る結晶形 を平衡形 と

い う。 α に異 方性 の な い 液体の 場 合

は 、当然球形 が 平衡形 と な る。 しか
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　

し図 3 の よ うに ある方向の 自由エ ネ　　　　　　　　　　図 5

ル ギーが小 さ く なれ ば、そ の 方 向 の

面 が 大きくなる ほ うが 表面 エ ネル ギ
ー

は小 さくなる 。 表面 エ ネル ギ
ー

が 図 4 の よ うな内向

きの カ ス プ を持 っ 場合、そ の 方向に 平 らな特異面 が 現れ フ ァ セ ッ トと呼 ばれ る 1。フ ァ セ ッ

トは ミク ロ なス ケ
ー

ル で 見て も、平 らな面 となっ て い る。フ ァ セ ッ トか ら十分傾い た面 は、
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原子 ス ケ
ー

ル で も凸凹 と荒れ て お り、ラ フ な面 と呼 ばれ る 。
フ ァ セ ソ ト面 か ら僅か に傾 い

て 、原 子 ス ケ ール の 段差 （ス テ ッ プ と呼 ぶ ） が 整列 して い る と見 なせ る面 を微斜 面 とい う

（図 5）。ヘ リ ウ ム 4 の ラ フ ニ ン グ転移温 度 は c フ ァ セ ッ トが 1．3K 、　 a フ ァ セ ッ トが 0．9K と

知 られ て い る 6
。

　通 常の 物 質で は 平衡形 へ の 緩和 は非常に 遅 く 、 普通 に 見 か け る結晶形は 成長形で あ る こ

とが 多い 。 ラ フ な 面は十 分凸 凹 して お り、原子 が どこ に付 着 して もエ ネル ギーの 上昇無 し

に、結晶格 子 に取 り込 まれ る。ラ フ な面の 成長 は
一

般的 に速 い 。フ ァ セ ッ トで は、表 面 に 1

原 子の み付着 した 状態 は、表 面積が 増 え るた め 不安定で あ る。 フ ァ セ ッ トの 成長 は、 ス テ

ッ プに 原 了
一
が 付着す るこ とに よ り進行 す る こ とが 多 く、そ の 成長 速度 は ラフ な面 に比 べ て

著 し く遅 い
。 ラ フ な面 は成長 中に 速 く進行 す る と 、

フ ァ セ ッ ト面に 追い つ い て しま う。 結

晶 の 成長 中に 見 られ る 結晶形 を成 長形 と呼 ぶ 。 成長 形 で は フ ァ セ ッ トの 面積 が平衡形 よ り

大 き くな る の が
一

般 的で あ り、全 て の 面が フ ァ セ ッ トに覆 われ る こ ともあ る 。 また拡散 が

律速 の 場 合、樹枝状の 美 し い 結晶が成長す る こ とが ある が、 こ れ も成長形 で あ る 1・2
。

3　微斜面

　Uwaha 　and 　Nozieres8に 倣 っ て 、微斜面 の 形 を ス テ ッ プ の 力学平衡 と い う観点か ら見 て み

よ う。 微 斜面 の フ ァ セ ッ トか ら の 傾 き各 を θ、ス テ ッ プ密度 を n 、ス テ ッ プ の 高さ を d 、ス

テ ッ プ 間隔 を 1とす る と

tanθ＝− nd ＝− d／1　 　 　 　 　 　 （6）

となる （図 6）。 表面 自由 エ ネル ギー
密度 E （n）を n で

展 開す る と、単
一

ス テ ッ プ の 単位 長 さ当 た りの 自由

エ ネル ギー （ス テ ッ プ エ ネル ギー） βを用 い て 　　　　　　　　　　図 6

E （n）＝ α ＋ βη ＋ E
，。、 　 　 　 　 　 　 （7）

と書 け る。第 3 項 は ス テ ッ プ 間相 互 作用 に起 因す る 0匹・・

項 El
。 t

＝ 伽
ρ
で 、間隔の 2 乗に 比例す る Ui

． t
　OC　1／12

の 様な斥力相互 作用 の とき は 、 p ＝3 と な る。 ス テ

ッ プ化 学ポ テ ン シ ャ ル は n で E （n）を微分 して

η（n ）。
塑 ．β伽

・
−1 　 　 　 （，）

　　 　 dn

　　　　　　　　　　　　　　 ∂η

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ∂x

X

図 7
Z

とな り、ス テ ッ プ間 の カ は 尸 ＝
一一

で 与 え られ る 。 また ス テ ッ プに 働 く外力 は F ＝ dp
、
△μ

と書ける。今、境界条件 と し て 壁の と こ ろで の 化 学ポテ ン シ ャ ル をη。とし 、各点で 力の つ

りあ い F ’

＋F ＝0 が 成 り立 っ て い る とす る と、

η
＝

ηド F國 （9）
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 η。

一β
とな る。x ・ ・ xo の 位 置 で n ＝ 0 とな る とすれ ば、そ こ で は η

＝ β とな る の で 、　IXo　1＝

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 F

とな り、 p ＝ 3 とす る と

1・。
一

η
一
β

弄
F匡L3撃 国

が得 られ る 。
こ れ か らθが x の 関数 と して

　　　　　 Fd2 （x − x
。）

θ＝− nd ＝

　　　　　　　　3φ

と求 まる 。 したが っ て微斜 面 の 高 さは フ ァ セ ッ トの 端 か ら離れ る に従い 、

。 一 （x
− x

。）θ・・c （x
−

。
。）
％

（10）

（11）

（12）

と変化す る こ とが分か る （図7）。 こ の 3／2乗 とい う指数は 、 Pokrovsky−Talapovの 臨界指数

と して知 られ 、二 次元 基板上 に 吸着 した原子の 整合
一
不整合転移で も表れ る普遍指数で あ る。

ヘ リウム 4 の 結晶 か らこ の 指数を決 定 し よ うとい う試 み は あ り、た とえば Carmi 等 は

1，55 ± 0．06 と報 告 した9
。 また ヘ ル シ ン キの グル ープ に よる異な る タイ プ の 表 面状態

z ・・c ・・p｛一（x − x
。 ）1・・n ・‘．｝　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （13）

を見 つ けた との 報 告 もあ るが 、そ の 由来 は分 か っ て い ない 10
。

σ
mt

＝ δ112を与 え る ス テ ッ プ間相 互 作用 と して は 、弾性相互作用 11

u ， ． 弖 ． 垂 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　（、4）1nt
　 l2　 El2

（こ こで の E は ヤ ン グ率）や、 ス テ ッ プ揺 らぎの 制限 に 由来す る エ ン ト ロ ピ
ー

的相互 作用

σ ．
生

．
墨 （掣ア　　　　　　　　　　　　　　　　 （、5）

　
tnt
　 l2　 6　　　　　　　 1712

が あ る 12
。

こ の 様 な相 互 作用 の 詳 細は 表面物理 の 基礎 的 問題 で あ り 、 後 に 述 べ る ヘ リ ウム 4

の 結 晶化 波 によ る表面 ス テ ィ ッ フ ネ ス の 測 定 に よ り、温度 依存 性 を含 め て 調 べ られ た 13・14。

4　 ス テ ッ プの 幅

　固体
・
気体 （ある い は 固体

一
真 空）の 界面は シ ャ

ープで あ り、特 に 幅 と言 うも の は 考え る必

要は ない 。 強い て言 え ば固体の 原 子 間隔 d 程度 で密度変化 して い る 。 こ の よ うな ときは 、

フ ァ セ ッ ト上 に 出来た ス テ ッ プ もシ ャ
ープ で あ り、距 ee　d で 高 さが 変化 して い る と考え ら

れ る （図 8）。 揺 らぎが 無視で き る低温 で の 単位長 さ当た り の ス テ ッ プ エ ネ ル ギー
βo は 、表

面 エ ネ ル ギーを α とす る と、表 面積の 増加 に対応 して
、
βo

駕 α ゴ とな る 。

　固体
・
液体界面の 場合 、 両者の 密度差は 固体

・気体ほ ど大 き くな く、 界面は有 限の 幅を もっ

て 両相が 緩や か に繋 がる と考 え られ る 。
こ の とき ス テ ッ プ の 幅 ξ，

と βo は どの よ うに な る で
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あろ うか 。 界 面は 結晶格子 の 周 期性 を受 けて 、周期 4

で 大 き さ μ の ピ ニ ン グポテ ン シ ャ ル を感 じ る と し

て み る （図 9）。 今、幅 ζの ス テ ッ プが フ ァ セ ッ ト上

に あ る とす る と、表 面積 の 増加 は

Pt − 9・ ｛
’

L　　　 ・・6・

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Z

程度で ある 。 これ に伴 う表 面 エ ネル ギーの 増加 は

　　　 d2
△E ； α

一 ＋ レ「ζ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（17）
　　　　ξ

一

L

V

図 8

《

d

図 9

と な り 、 M ’

− o か ら ス テ ・ プ の 安 定 な 巾冨 ζ。
副 何 7 と エ ネ ル ギ ー

β。
＝ △E（ζ。）N 　dM が求 ま る 11

。 強磁 性 体 の磁 壁 な ど と同様に 、 ピ ニ ン グが弱い ほ ど、

ス テ ソ プ の 幅は 広 が る 。 V を消去 すれ ば、　 fioξO ＝　cid　
2

の 関係が得 られ る。シ ャ
ープ な界面

で は ζ，
sd な の で 、 βos

　 （xd とな り前述 の 結果 と な る 。 こ の よ うな場合 を強結合界面 と呼

ぶ 。

一方 、 弱結 合の 場合 は ζe ＞ d と ス テ ッ プ幅は 広 が り、ス テ ッ プ エ ネル ギー
は βo ＜ αゴ と

表 面 エ ネ ル ギ ー
に 比 べ 小 さ く な る 。 ヘ リ ウ ム 4 で は α zO2 　 erg ！cm2 、

fio　！d　RS　O．Ol4　erg ／cm2 と測 定 され 、弱結 合 が確か め られ て い る 6
。

　 ヘ リウム 3 は ヘ リウム 4 よ り質量が 軽 く 、 単純に 考 える とよ り弱結合 に な る と思 われ る 。

しか し実験 事実 は そ うな らなか っ た 。 100mK 程度の 高温 で は ス テ ッ プ エ ネル ￥
’・一

は小 さ く

非常 に 結 合は 弱 い が 15、0．5mK の 超 低温 で は 約 50 も大 き くな り強結 合に な る と い うの で あ

る 16．こ れ は 液体 ヘ リウム 3 の 粘性 が 小 さい 高温 で は ス テ ッ プ の 揺 らぎが人 き く幅 が広 が る

が 、 低温 で は フ ェ ル ミ縮退 が進 み粘性 が大 き くなるた め揺 らぎが抑え られ るた め と説明 さ

れ て い る c 量 子効果が揺 らぎを抑制 す る とい う興味深 い結果 で ある 。

　ス テ ッ プ の 密度が Eが り 、 幅 と間隔が 同程度 ξ，
AS　1に なる と、 ス テ ッ プ に よ る界面 の 記

述 が 正 し くな くな る 。
フ ァ セ ソ ト面 か ら角度 を大 き く して い く と、あ る臨界 角 θ

e
＝2．5

°
以

L で 界 面 エ ネル ギ ーに異 方性 が な くな る
、 微斜 面 か らラ フ な面 へ の ク ロ ス オ ーバ ーが見 ら

れ て い る13，14
。

5　 ス テ ッ プ揺 らぎとラ フ ニ ン グ転移

　Nozieresii に倣 い 、単
一

ス テ ッ プの 熱揺 らぎを考える 。 平均 的に は x 方向 へ 伸び て い る ス

テ ッ プ を 考え 、そ の 変位 を ア とす る （図 10）。今 ス テ ッ プ エ ネル ギーの 異 方性 を無視すれ ば 、

全エ ネル ギ
ー

は
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・ 一

，Bo　Jduil’・〔舗　　　 ・・8・

と書 け る 。 揺 らぎが小 さい と して 展 開す る と、エ ネ

ル ギーの 増加 分 は

苗 一 序晦 一 去瓦爭 、
2

　 （・9・

とな る。 L は ス テ ッ プ長 で ある。各モ ー ドに k
，
7
▼
が

等分・・され ・ ・齪 す … ，6・
Lk2〈レ・12＞一　k．

T で

ある。 した が っ て y の 揺 らぎの 平均 は

くの 一

写〈岡
2

＞一急畷 ・
・

五

舞
7

・…

と な り、 〜伍アに 比例 し て 揺 らぐ こ とが 分 か る。

y

y

　 X

図 10

X

図 11

ス テ ッ プ 間の 間隔が 1で 、こ れ以 上 は ス テ ッ プ が揺 らが ない と い う制限を っ ける と （図 11）、

そ れ に よ る 離 エ ネ ル ギー
の 損 か らエ ン ト・ ピ ー的相互 作用 が出て くる・〈の ・ 12と制限

し、それ に伴 う下限 の 波数 を kcとす る と、

〈y2＞璋畷 ・
se　12 　 　 　 　 　 （…

か ら、

い 景 求ま る・モ ー ・の 数 はお ・そ Lkcで ・各モ ー ・が k
・
・e 度 の ・・ 工 裾 一

を損す る とす る と、前述 の ス テ ッ プ相互 作用 エ ネル ギ
ー

は

　　　　　　　（k．
T）

2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （22）σ
」。，

霜 μ 。
T ・・V

　　　　　　　 β 
12

程度 と見積 もられ る。

次 に〈ア
2

〉と 同様 に して 瀕 きの 鞠 〈ア
12

＞を求 め て み る。

M − ∫鼻漸 一 圭廐・

写ぺ

か ら・等分酉・β。ゆの 一 ・
。
・ を仮 定す …

（23）
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〈y
，2

＞一

￥〈鴎
一 争 罐匹 ☆

7

とな る。最大 波数 は ス テ ッ プ 幅程 度 kma
，

： 1／ξ 
で あるの で

〈y
，2

＞器
とな る 。

（24）

（25）

ス テ ・ プ の 平均 の 傾 きが ・ とな るよ うな特 徴的媼 動 を教 て み よ う・ 〈y
，2

＞・ 1 とな

る か ら、 kBTR 駕 βoξo
＝ 　ad 　

2
の 関係 が 成 り立 つ 。　 T ＞ T

，
で は ス テ ッ プ は熱 的 に 大 き く揺 ら

ぎ、 もは や前述 の 展開は 成 り立 たな い c こ こ で は ス テ ッ プは 自身 と重 な る ほ ど激 し く揺 ら

ぎ、フ ァ セ ッ ト面 を覆 い つ くす こ ととな る。 もは や 平 ら なフ ァ セ ッ ト面 自体が定義で きな

くな り、結晶表面は 凸凹 と荒れ た 状態に なる。 こ れ が ラ フ ニ ン グ転移 と呼ばれ る結晶平衡

形の 相転移で ある。

　こ の 特 徴的 な温 度で ス テ ッ プ 自由 エ ネル ギ
ー

に 何 が 起 こ るか を 、少 し違 う観 点 か ら見て

み よ う。長 さ L の ス テ ッ プ が 幅 ζo を 単位 と し て 折れ 曲が る とす れ ば、 ス テ ッ プ の 取 りうる

　 　 　 　 　 　 　 　 　 ⊥

配 置の 数は 、 M ＝ p4
°

とな る 。
　 p は 四 角格 子 とす れ ば 3 で あ り、重 な りを 禁止 す る と実効

的に は 3 よ り小 さくな るが 、 こ こ で は p の ま ま に して お く。 こ の と きエ ン ト ロ ピーは

　　　　　　　 k
．
L

　　　　　　　　　logp 　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（26）S ＝ た
，
logM ＝

　　　　　　　 ξ。

とな りL に 比例 す る 。 ζ。
よ り十 分大 きなス ケール で 定義 され る 単位長 さ当た りの ス テ ッ プ

自由 エ ネル ギー
βは

，
・L ・ ・ 一・ − TS − L（・B・

一

響… 〕　 　 　 ・…

とな り、同様の 特徴的温 度 k8T
，

亀 βoζo 以 上 の 高温 で は βく 0 とな る。ス テ ッ プ の 生成エ ネ

ル ギ
ー

が 負な わ け で あ る か ら、平 らな フ ァ セ ッ トは どん どん 荒れ る こ と とな る。
、
βの 有無

は 式 （7）の 展開 の 1次の 項の 有無 で あ り 、 表面 エ ネル ギーの カ ス プ の 有無 と対 応 して い る 。

カ ス プが あ る とフ ァ セ ッ トが現れ 、消 える と表 面は ラ フ に なる の で あ る 。

あ る温tt・T で 〈y
’2

＞・ iと な る欄 ス ケ
ー

・レ を ζとす る と （図 ・2）・e以 上 の ス ケー
・レ で

は ス テ ッ プは 実 効的に は ス テ ッ プ 自由 エ ネ ル ギー
βを持 っ て い る と考 え て 、上 と 同様 の 考

察が 出来 る 。
こ の とき ζ）B　： k

，
T とな り、ζは ス テ ッ プ の 統計 的幅 と見 なせ る c こ れは 熱揺

らぎで ｛g　xk
，
T ！！3 の ス ケール の 2 次元核 が フ ァ セ ッ ト上 に出来 て は消 え る と考 えて も良い

。
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そ の よ うな とき、大 きなス ケ ール で は ζの 幅 も っ た エ ネ ル ギー
βの ス テ ッ プ として振舞 う

と見なせ る 。 T → TR の とき、式 （27）か らj（7　・c　T，
一τ → 0 なの で 、ζ・c　1／（TR − T）→ oO

と発散 し、界面は 荒れる。

　今ま で の 議論で は 、 ス テ ソ プ の 重な りを考慮 して い ない が 、繰 り込 み群 を用 い た 計算で

は

β叫 浩 〕・ ξ画語〕（28・
と緩 や か な変化 をす る （図 13）。 ラ フ ニ ン グ転

移 は 2 次 元 XY モ デ ル と等 価 な Kosterlitz

・Thouless 型 の 無 限次 の 相 転移 で あ る こ とが 示

され て お り、

k
．
・

，
　． 2rd・ 　 　 　 　 （29）

　 　 　 π

とい う普遍 関係 式 が あ る。 こ こ で 7 は表 面 ス テ

ィ ッ フ ネス で あ る。
式 （28） （29）は ヘ リウム 4

の c フ ァ セ ッ トを使 っ た 実験で 確か め られ て お

y

β

　 X

図 12

　 T 　　TR

図 13

り 、 ラ フ ニ ン グ転移が KT 転移で あ る こ とが 示 され て い る 17・18・19
。 （た だ し最近 、 らせ ん成長

を考慮す る と、文 献 18，19 の 解析が eensistent で は ない との 報告 がで た 20。）

　十分低温 で 結晶の 平衡形 に フ ァ セ ッ トが何個表れ る の か は 、基本的問題で あ る。　Landau2i

は 長距離の 原子間力が存在す る とき、全 て の 有理 指数面 に フ ァ セ ソ トが 現 れ る こ と を示 し

た （悪魔の 階段 ）。Andreev とParshil122は十分 に量 子揺 らぎの 大 きい ヘ リウム 4 結晶で は、

絶対零度で もフ ァ セ ッ トが 表 れ ない 量 子 ラ フ ニ ン グ とい う考え を提 唱 した。現 実の ヘ リウ

ム 4 結晶で は 3 種 の フ ァ セ ッ トが 見 つ か っ て お り、本 当に こ れ以 上 の フ ァ セ ッ トが 表 れ な

い の か否 か は 長い 間明 らか で は無か っ た 。 しか し最近 ゆ っ くりと成長 中の ヘ リ ウム 4 結晶

で 、非 常に小 さな高次 の フ ァ セ ッ トが 多数 見 っ か っ た と の 報 告 が ヘ ル シ ン キ グ ル ープ に よ

りされ た 。 計 14種 の フ ァ セ ッ トが見 られ 、ま さに悪魔 の 階段 的な振 る舞い を示 した 23
。

一
方

で ヘ リウム 3 は 、前述 の よ うに 強結 合で あ るた め高次 フ ァ セ ッ トは 観測に か か りやす く、

計 11個の フ ァ セ ッ トの 存在が 同 じヘ ル シ ン キ グル
ープに よ り示 され て い た24。た だ し ヘ リウ

ム 3 の 実験 は 、超 低温 の 0．55mK に お い て 、結晶を可視化す る と い う非常に 困難 な実験の 末

に見 つ か っ た もの で あ る。 こ の よ うな結晶平衡形 の 実験 は、緩和 時 間が短 い ヘ リウム を用

い な けれ ば難 し く、金 属微 結晶の 実験 で は高 々 数 種 の フ ァ セ ッ トが 見 られ る の み で あ る 。

た だ し、液晶 を用 い た 最近 の 実験 で 60 種 の フ ァ セ ッ トが 見 つ か っ た とい う興 味深 い 報告 も

ある 25。
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6　 2 次元核生成

　フ ァ セ ッ ト面 の 成 長に は新 た な結晶 面 を作 る 必要 が あ る が、それ に は表面積の 増加 に よ

る有限の エ ネル ギーバ リ ア を超 える 必 要が ある 。 安定な大 き さ の 2 次元核が フ ァ セ ッ ト上

に 生成 す る成長様式 を 2 次元核生成機構 と い うc フ ァ セ ッ ト Eに 半径 R の 2 次 元核 を作 る

とき の 自由 エ ネル ギーの 増加 は

F （R ）＝ 2πRβ
一

πR2ψ 、
△μ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（30）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ψ
2

　　　　　　　　　　　　　　　　β
となる （図 14

，
15）。

こ れ は R
、

＝　　　　　　　　　　　　　　　　　　で 最大値 Ec ＝　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 を とる 。 したが っ て 熱励 起

　　　　　　　　　　　　　　 dp．△μ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 dp。△μ

に よる 2 次元 核 の 生成 率 は

・叫 創　　　（・・）

とな る 。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 R

　生成 率が十分小 さく、面積 3 の フ ァ セ ッ ト面

・齢 の ス テ 。 プ が 槻 す ・ ・揃 。
亙 ・ 　 　 図 、4

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Vs

　　　　　　　　　　　　　　　　l　　　　　　　 F（R ）
り該 生成が起 こ る まで の 目繝 ’

・
＝

万
カミ長い と

き、 フ ァ セ ッ トの 成長速度は

v ＝ 一 ＝ dlS　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（32）

　　t2　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 図 15

とな り、面積 に依存す る 。

　生成 率が十分 大 き く、t
】
〉〉 らが成 り立 つ ときは 、多核 成 長 とな る 。 生成 した核が成長 し、

隣 接 した 核 と合 体 す るま で の 平均 寿命 を tT、そ れ まで に掃 引す る平均 面積 を A とす る と、

肉 暑 一 一 一 一 個
％

… … … セ ・ F　a）　rk

長 速度は ・十 め塀 ・な ・
・ 面積 ・・依存 ・帆

一 叫，倉。｝一 叫、義 ，｝　　　　　 （33・

の 関係 を用 い て
、 ラ フ ニ ン グ温 度直下で の 成 長速度の 測定 か らス テ ッ プ 自由 エ ネル ギーが

求 め られ 、 式 （28） の KT 転 移 特有な温度 依存性 が確 か め られた 18，19
。
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　△μ が 十分大 き くな り k
，
T ≧ Ec とな る と 、 2 次 元核 が 大量 に 現れ 、フ ァ セ ッ トの 消 失が

起 こ る 。 これ は ダイ ナ ミ ッ ク ラ フ ニ ン グ と呼 ばれ る。

　熱揺 らぎで は な く、 トン ネル 効果 に よ っ て バ リア を超 える 量子核生成 の 確 率 も計 算 され

て お り、

吋 ・義 、｝ （34）

と与 え られ る26。熱的核生成 よ りも大きな△μ 依存性を示すの が 特徴 で あ る．実験的に到 達

可能な過加 圧 で は生 成率 が 小 さ く、今 の と こ ろ明確 な観測結果は無 い
。

　準安定 な液体か ら安定 な結晶がで き る際 も、同様 な核生成過程 を と り 、 結晶成長 の 重要

な分野 とな っ て い る 12
。 多 くの 場合 、 壁 に トラ ッ プ され て い る微小結晶が加圧 に よ り、エ ネ

ル ギーバ リア を超 えて 巨視 的結晶に 成長す る不 均一
核生成で ある が 27、上 で述 べ た熱核生成

か ら量子 核生成 へ の ク ロ ス オーバ ーが観 測 され て い る 28・29・30・31
。 また 最近 は 収束音波の 焦点

で 数 10 気圧 の 過加 圧 を作 り、壁 の 影響 を排除 した 均 核 生成の 報 告もなされ て い る32
。 こ

れ ら の 現 象は 、 単に 結晶成長 の 分野 に 留ま らず 、 低温 に お け る
一

次相転移
一

般 の 問題 と し

て 興味深い 。

7　 らせ ん 転位 に よ る渦巻 き成長

　 ラ フ ニ ン グ転移温 度 よ り十分低温 に な る と 、 熱揺 ら ぎに よ る 2 次元核生成は 起こ らな く

な り、結晶表面 に現れた らせ ん 転位 に よっ て 作 られ る ス テ ッ プの 進行 に よ りフ ァ セ ッ トが

成長す る。 ス テ ッ プ が荒 れ て い れ ば 、原子 が ス テ ッ プに 付 着す る際の エ ネル ギーバ リア は

存在 せず 、 ス テ ッ プ は転位 を 中心 に して 渦 巻 き を形 成す る 。 中心付近 で の ス テ ッ プ の 曲率

半径 は 、そ の ときの △μ に お ける R
．
よ り小 さ くなれ な い

。 した が っ て 渦巻 き を形成す る ス

テ ソ プ 間の 距離 D は DAsRc の オ
ーダー

に な る （図 16）。 よ り詳 し い シ ミ ュ レ ー
シ ョ ン に よ

れ ば

　　　　　　19βDRS 　191〜 ＝

　　　　
c

　dp
，
△μ

とな る こ とが 示 され て お り、成 長速度は

　　　d　　42A △μ
v ＝ v　

− ＝ v

　　
SD

　
sl9

β

（35）

（36）

とな る 。
ス テ ッ プ の 易 動度 を η とす れ ば、ス テ ッ プ速度 は

vs ＝

η△μ で あ り、

・ 一

η4

器
〆

　 　 　 ・37・ 　 図 ・6

の よ うに駆 動力 △μ の 2 乗 に 比 例す る 1・2
。 対向す る ス テ ッ プ が 衝突す る と、段 差は消滅す る

の で
、

D が 転位の 間隔 よ り十分小 さければ 、 渦巻 き成長 の 速度は 転位の 密度 に よ らな い
。
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こ の 式は 占典結晶で も成 り立 ち、ヘ リウム 4 で は高温 で △μ が 比較的小 さい とき に観 測 され

て い る。 こ れ か ら フ ォ ノ ン の 散乱 に よ る rp　oc 　1／T3 が 確 か め られ た 33，34 。

　低温 で は ηが大 き くな り、 v
，
が音速に 近 い 200　m ！s まで 大 き くなる と実験 で 示 され て い

る 34
。 なぜ ラ ン ダ ウの 臨 界速度 を超 え て 、

こ の よ うな高速 の ス テ ッ プ運 動 が 可 能な の か 良 く

分か らない が、実験結 果 はそ うな っ て い る n こ の よ うな領域 で は ス テ ッ プの 運 動 エ ネ ル ギ

ー
（後述 の 式 （54）） を考慮せ ね ば な らず 式 （37） か らの ず れ が 見 える。　

一
方、超 低 温の 核

ス ピ ン 整列相 （U2D2 相）の ヘ リウム 3 結品の 成長過程 で は、成 長速度 は △μ に 比例 し、ま

た温度 に依存 しなか っ た 35・36・37，38。こ れ は式 （36 ）で v
、

が
一

定の 臨界速度に達 して い る と し

て 説明 で きる。 ス テ ッ プ 臨界速度は ヘ リウム 4 の 場 合 と比 較 し て は る か に 小 さ く、お よ そ

vs ＝10　 cmls で ス ピ ン 波速度 と
一
致 し た 。 こ れ らの 振 る舞い は 低温 に お け る結晶成 長 の 量

子限 界 を と らえ た もの と解釈 で きる。

8　 結晶化波

　Andreev39に 従い 結品化波 22 の 分散関係 を 見て み よ

う。今 z ＝ 0　に平衡状態 の 固液界面が あ り、そ れ が 振

幅 g（x ，t）＝ g（t）exp （ikκ）で 振動 す る とす る。表 面 エ ネ

ル ギー
α （の が 方向に 依存す る こ とを 考慮 しfiを表面

に 垂 直 な 方向 とす る と、表面 5で 積 分 し た全 ポ テ ン シ

Y⊥

γ〃

・ ・レエ ネル ギー
は u − ∫・ （郷 と なる ・ び ＋分小

　

7

（

∪

−

　

図

さい とす る と、 n
。
　 S1 、　 nz ∂gf ∂r とな る 。 また

dS − d・dy［1・擱 ］
・ 例 一 α（・）・ 磯 ・去欄

（38） 曲

んー
（39）

で あ る 。 こ こで α
’

＝ ∂α／∂nx 、α
”

＝ ∂
2
α／∂グ で ある 。

こ の ときの ポ テ ン シ ャ ル エ ネル ギ ーの 増加 は

・U 一 芸（α ＋ a
”

）k21・12一 葺Pt21・12　 ・…

図 18

A ．．vtHN ．uirhN ．．

t
’
Xv ‘

−
x ．一一．・

tN
−．．

t
’
NU ”

x ．一一．． x

・””Xv −
“
x ．．．．・ ”

−
x ．一一一

t
’“
N −．一．

・
””’

　 　 　 　 　

　　　　　　疋
　 　　 　 　 　図 19

とな る。 こ こ で 1 ≡ α ＋ α
”

は表 面 ス テ ィ ッ フ ネ ス で あ り、表面 に 異方性 が あ る と きは重 要

に な る 。

　こ の 界 面運動 が音 速 に 比 べ て 十 分 に ゆ っ く り して い る とす れ ば、 これ に伴 う液体 の 流速

は 、 △W ＝ 0 を満 たす 速度 ポテ ン シ ャ ル を用 い て 、 Vt ＝ ▽ y と書 け る 。 界面 で の 質量保存
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か ・ 境 界 条 件 は 嶝 一 一 A − P ，）一 一CA・ ・ な … れ ・ 満 た す 解 は

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 z＝O

V ．⊥
，xp ←ke． 砌

坐
ζ と す れ ば よ い ． し た が 。 て 界 面 の 翻 エ ネ ，レ ギ ー 1ま

　　 k　　　　　　　 ρ，

　 　 　 　 　 ” 　　 　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　 2

T −

　∫dUcly∫d．争1▽ vl2　
一 芸籌lgl2 （41）

とな る 。

　また結晶成 長係数 の 定義 か ら v ＝ ζ＝K △μ で あ る。盈 を単位 時 間に 固化す る質量 とす る

と、単位 時間に 散逸するエ ネル ギ
ー

は 亙仏 μ とな る。した が っ て 全体 の エ ネ ル ギー散逸率 は

E − ∫dU・ly・1・A・・
一 ∫蜘 φμ

一 書争iζ12　 　 　 　 （42・

とな る 。

　これ か ら界 面 の 分散 関係 は 、減衰振動 と の 対応を 考えれ ば

ω
・

。

ρ1γ
左

・ 』 彑 三盛
　　　 △ρ

2
　　 △ρ

2K （43）

と得 られ る 。
こ こ で は 無視 した が 毛管長 1 ＝ 陬 以 上 の 長波長に な る と重力 の 効果が 効

い て くる 。 こ の 波 は結 晶化波 と呼ばれ 、 液 体の 自由表 面 を伝 わ る波 と同様 の 分散関係 を持

つ
。 液体の 波 と違 うとこ ろは 、散 逸の 起源が流体の 粘性 で は な く、界面 で の 散逸で あ る点

で あ る 。 結 晶化波 の 減 衰 か ら結 晶成長係 数 の 温 度依存性 が 精度 良 く測定 され た 。 も う
一

つ

の 差異 は 、 液体 の 表 面 張力 に は異方性 は無 い が 、結晶 表面 に は 異方性 があ る こ とで あ る 。

微斜面 で の 結晶化 波の 分散 の 測定か ら 、表面 ス テ ィ ッ フ ネ ス が 測定され 、 ス ッ テ ッ プ間相

互 作用 の 詳細 が明 らか に され た 。

　 フ ァ セ ッ トに垂 直な軸 の 微斜面 へ の 射影 に平行に 結 晶化波が進 む ときの 表面 ス テ ィ ッ フ

ネ ・ を ・tt… 垂直・進 む ・きを 7・
・す … η

一 争・・η 器 ・な … 図 ・7・・

これ は微 斜 面 に 出来 た ス テ ッ プ列 に対 して 垂 直 あ る い は 平行 に 結 晶化波 が進行 す る こ とに

対応 す る 。
ス テ ッ プ列 に垂 直 に結 晶化波 が進む とき、界面 の 変 形 はス テ ッ プ間距離の 変調

を伴 うの で 、 乃 i に よ っ て ス ッ テ ッ プ間相互 作用 δが 求 ま る （図 18）。一
方、平行に 進む と

きは、 ス テ ッ プ間隔 は変化 せず ス テ ッ プの 蛇 行 に よ り界面 が変形す る の で 、7⊥
は ス テ ッ プ

エ ネル ギー
βが 求まる （図 19）。ま た フ ァ セ ッ ト面に 近づ き θが 小 さくなるに つ れ て 両者の

値は 大 き く変化 し、Mt → 0 、 7 ↓
→ 。○ の よ うに 界面 の 振る舞 い は非 常に 異方的 とな る。θ

を精度良く制御 した結晶化波の 実験 に よ り、こ の よ うな界面異方性が明 らか に され た 13・14。

　超 流動 ヘ リウム 3 と共存す る 固体ヘ リウム 3 で も、超低 温 まで 冷却すれ ば結晶成長係数

が 十分大 き くな り 、 結晶化波が 伝播す る と期待で きる 。 液体 と固体で は磁 化 が 大き く異 な
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るた め 、界 面の 運動 に は ス ピ ン 超 流動流が 伴 う。強磁 場 中の ヘ リウム 3 結 晶化 波 におい て 、

運 動 エ ネル ギー
を ス ピ ン 流が 担 う磁 気的結晶化 波 の 存在が Andreev40に よ り予言 され て い

る。波 の 減衰が 十分小 さ くなるに は 100 μK以 下 に冷却す る必要 が あ り、まだ実現 され て い

な い 。

9 　超音波

　媒質 ’の 密度ρ 1 と音速 c
、
を用い て 音響 イ ン ピ

ー
ダン ス を Zi ＝

ρ，
c

，
と定義す る。音 波 が伝

わ っ て お り、そ の 圧 力振幅を 冴）

、媒質の 振動速度を u とす る と、音波の 進 行 方向 に 対応 し

て

　 　 　狸
u ＝±一 　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（44）
　 　 　 z

の 関係 が 成 り立 つ こ とが 知 られ て い る41。今 、音波を 媒質 1 か ら 2 へ 入射 し
、 界面 へ の 入 射

波 をi、反 射波 をr 、透 過波 を tとラベ ル を付 け る （図 20 ）。 δP とorが界 面で 連続 とい う境界

条件 を用 い る と

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　齠 　　　eETIt

。 ．1． R
，

　 R ．
z

・
− Zl

， ，
．

2z
・

　　　　　　　 Zl ＋ z2 　 　 z1 ＋ z2

と得 られ る。 こ れ らは 古典的界面で の （超 ）音波で 成 り立 つ 関係 で あ る D

　界面 で の 相転移 を考え る と こ の 関係 は 変更を受 ける 。 簡単の た め、

す る。 単位時 間単位面積 に結 晶化 す る質量 をノ とす る と、質 量保 存則 か ら

丿
「

＝ p2 （u2 − v）＝ Pl（Ul − v）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（48）

とな り、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 i
　 　　 　 Ul 一

  2
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （49）・ノ ＝

ρ 1ρ 2

u 　＝u　十 u
t　　　 i　　　 厂

胡 二 犂 ＋ Mr

と な る透 過係数 反 射係数 を そ れ ぞれ 。 。
聖 、 R 。

星 と定義す る と、

（45）

（46）

（47）

　　 　　 P2 一
ρ且

とな る 。 ま た

こ こ で は潜熱は 0 と

」 一

ρ，
κ△μ

一

ρIK
ρ・

一
ρ1

△P
　 　　 　　 　　 　　 PIρ2

となる た め 、 両 媒質 の 振動 速度 の 跳 び は

Ul　
− u2 一μ 一 〔紛

三書・

 

（50）

となる 。 したが っ て 式 （45 ） に 対応 す る境 界条件 は変 更され 、

（u 、
＋ u

． ）
− ut ＝ z△P

t

図 20

 

（51）

（52）
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が 新た な境界 条件 とな る 。 圧 力 の 連続 は 、そ の まま 成 り立 っ とす れ ば、

R ．

z
・
nt

　z1 − Zlz
・Z

，
。 。 　

2z2
　 　 　 　 　 　 　 　 （53）

　　 Z1 ＋ Z2　＋ ZIZ2Z 　 　 ZI ＋ Z2 ＋ ZIZ2X

と得 られ る。 K → QQ の 極 限で は 、 τ → 0 と な り音波 は界 面 で 全 て 反 射 され るこ と とな る

42・43・44・45。超音波に よる圧 力振動 に 、界面 で の 結晶化が追随 し て 起 こ り透過 しなくな るた め

で あ る。

　高周波 に なる と界面質量の 効果に よ り超音波が透過 し始 め る とい う現象 も知 られ て い る 。

本来界面近傍で は 、密度、運 動量、 エ ネル ギー
な どは 連続 的に空間変化 して い るの で ある

が 、上 の 議論で は シ ャ
ープ な界面が あ る と想 定 し、界面 の 両側で 密度 と運 動量 が保存する

と して境界条件 を導 い た （Gibbsの 界面）． こ の とき エ ネル ギ ーが 保 存す るた め に は、界 面

の 運 動 エ ネル ギー
を考慮せ ね ばな らず、界面 運動 エ ネル ギー

の 係 数で 定義 され る界面 質量

σ が現れ る。境界条件 は △pAP ＝ （ガ とな り、結晶

成 長係 数 に 周 波 数 に 依 存 す る 虚 数 成 分 K ＝

ρ2

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 σ言ω

欟 … たが ・ ÷ 劉争
一

一 〕・な

・ ・ 高周波・ 極限で ・ → ゆ紹・な ・ ・ 有

限の 透過 率 とな る43
。

1
バ 諮＼

−
　 　 　 　 H
　　　　　　ζ

　 　　 　　 図 21

　次 に微 斜面 の 界 面質量 を考えて み る。速度 vs で 運動 す る単
一

ス テ ッ プ の 運動 エ ネル ギー

は、質 量保存則 ρt　M
’
Vl ＝ △砂 s

か ら

・ 一 ｛fvlnvdr一 繋 b ・£　・54・

と得 られ るの で （図 21 ）、ス テ ッ プ質 量は

a
，

．
d2△ρ

21

。 94 　 　 （55）
　　　2nPi　　　　　　　 ζ

となる 。
ス テ ッ プ密度 n の 微斜面で は

・ − nd ・
． ， 去妬 ・ 告  ・・6・

とな る の で

。 ．

△〆 1。94 　 　 　 （57）
　　 MIρt　 ξ

と得 られ る 46
。 微斜 面 の 傾 きが 小 さ くな り

図 22

フ ァ セ ッ トに近 づ い て い くと、 n → 0 とな り、界 面質量 は 発散 的 に 大 き くな り、そ の 様 子

一 948一

N 工工
一Eleotronlo 　Llbrary 　



Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussel 　 Kenkyu

「第54回 物性若手夏の学校 （2009年度）」

も実験で 見 られ て い る45。

10 　音響放射圧

　 前述 の 超 音波 の 完全 反射は 0 の 1 次 の 効 果 で ある。界 面に か か るカ は 時 間的 に振 動す る

の で 、音波 の 周期 よ りも十分長 い 時間
’F均すれ ば 0 とな り、音波か ら

一
方 向 へ の カ を受 け

る こ とは無 い
。 しか し 舮 の 2 次の 効果まで 考 え る と事情 が変わ っ て くる 。 音波の 伝播 に よ

る媒質 の 振 動速 度 を u 、媒質 の 密 度 をρ とす る と、界 面 は媒質 の 運動 量流 によ っ て （pa）u に比

例 す る力 を受 け る。 こ れ は速度 の 2 乗 に比 例 して い るの で 時間 平均 し て も 0 に な らず 、表

面 は
一

方向 にカ を受 け るこ とに なる 47・4s。これ が 音響放射圧 と呼 ばれ る非線形音 響効果 で あ

る。振 動 中の 媒質が 吸収体 表 面 の 方向 に 向か う位相 で は 、正 の 運動 量 を表 面 に 与 え て 正 の

力 を及 ぼす。逆 方 向 へ 向か う位 相 の ときは表面 か ら負 の 運 動量 を奪 うこ とに な り 、 これ は

F．の運 動 量 を与 え る こ とと等価で あ っ て 、 これ も表 面 に 正 の 力 を及 ぼす こ とに な る。界面

は
一
方 向 の み に力 を受 け る の で あ る 。

ヘ リウム の 場 合 、 フ ォ ノ ン の 運 動量 に よ り表 面 が押

され る と考え て も良い 。 こ の 非 常に 弱 い カ に よ っ て 、超 音波の 向き に応 じ て ヘ リウム の 結

晶成 長 と融 解を 自由に駆動 で き る こ とが 、最近見 つ か っ た 4・49 ・50 ・51 （図 22）。 音響放 射圧 に

よ っ て
一
次 相転移が駆 動 され た 始め て の 例 で あ る。

　音波 に よ る運動 エ ネル ギ
ー

密度 を 現 、全 エ ネル ギ ー密度 を 臥 媒質 の 音速 を c 、パ ワ ー

密度を 1 とす る と、音波 の 完全 吸収体表面 が 受け る音響放射 圧 P は

・ 一 〆 一 ・E
．

− E −
1！iil−

∠ 　 　 　 　 　 　 　 （58）
　 　 　 　 　 　 　 　　 　 ρ9　　c

と与え られ る。

　よ り
一

般的に 、音速 C1 、　 C2 を も っ た 媒質 1 と 2 の 界 面 に 媒質 1 か ら音波を入射 した と き

の 音響放射 圧 は、入 射波 、反射 波 、透過 波 の エ ネル ギー密度 をそれ ぞれ E
，
、Er、　 E

，
とす

る と、それ らの バ ラ ン ス に よ っ て

jP＝ E
、
十 E

厂

一E
，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（59）

と与 え られ る 。 音 響放射圧 は 界面 を挟 んで の エ ネ ル ギー密 度 （ある い は運動 量流密度）の

差 に よ っ て 働 くの で ある。 こ の 式は 界面で の 音波の 反 射係数 R を用 い る と

・ 一・｛1÷ 噌 〕｝ （60）

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 P
と書 け る47。 こ の ときの 結 晶 成長 の 駆動 力 は △μ

＝一 とな る こ とが 知 られ て い る。パ ル ス

　 　 　 　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 Pc，

幅 τ の 間 に 放射圧 P で超 音波 の 方 向に進 む 変位 は

h ． ，τ ． κ（T）丑 。 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （・・）
　 　 　 　 　 　 Pc．

と与 え られ る。 R ：O で Cl ＞ c2 の とき P く 0 とな り、音波 の 方 向 と逆 向 きに 音響放 射圧 が
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働 くこ とが ある点 を指摘 して お きた い 。 こ れ は反 射 率が 小 さく音 波 がほ とん ど透 過 す る 状

況 で 媒質 2 の 音速が 遅い と、媒質 2 側 の エ ネル ギ
ー

密度が 媒質 1 よ りも大 き くな る こ とに

よ る。

　固体側 か ら照射 した 場合、式（60）を見れ ば反射係 数 の 大 きな低温 で は 、P ＞ 0 とな り、放 射

圧 の 方向 は 音波 の 方 向 と
一

致 し成長が 駆 動 され る。
一

方、高温域で は固体 と液体 で 音響 イ

ン ピ
ー

ダン ス が 大き くは違わ ない た め に R （T）は 小 さく、ま た 液 体 よ り固体 の ほ うが 音速 は

早 い た め に （Cl ＞ c2 ）、　 P ＜ 0 とな り放射圧 の 方 向 が音 波 の 向 き と逆 に な る 。 こ の 様 な結 晶

成長か ら融解 へ の 逆転現 象は 実験的に も観測 され た 49，50
。

ヘ リウム 特 有の R （T）の 大 きな温

度依 存性 で 、観測 結果 は 定性 的に 説 明で き る。

11 　 界面 不安定性

Grinfeld 不 安定性

　大 きな 固体 と液体 が平 衡 状態 に あ り界 面 が重 力で 水 平 面 とな る状況 で 、固体に の み 界面

に平行 に
一

軸的 な応 力 σ o をか けた とき何 が起 こ るで あ ろ うか 。 固体の 弾性 エ ネル ギー
は

。。
⊥ σ 謳

だ 。上 昇す 。 。 で 、実 、よ蹴 篠 す 。 。 こ こ で は 曜 ボア 。 ソ ン 比 、
　　　　2ρ ，

E

E をヤ ン グ率 とす る。 界 面 の 位 置 が 勗 だ け 下 が っ た こ とに よる 重 カ エ ネ ル ？
’
　一一の 増 加

。。
．

△・・…
、バ ラ。 。 す 。 、． うまで 固 体。融け る ． 融解量 は 議 ⊥ 鋤 1

、な ， 、

　　　　ρ，　 　 　　 　 　 　　 　 　　 　 　　 　 　　 　 　　 　 　 2△LlgE

σ o の 2 乗に 比 例す る。 つ ま り固体を押 して も、引い て も固液界面 が 下 が るこ とに なる。微

小 な エ ネ ル ギー
で も相転移が 素早 く起 こ るヘ リウム 結晶で 、こ の 現 象が確 認 され た 52 ・53。エ

ネル ギ
ー

の バ ラ ン ス を考 え れ ば 当た り前の よ うで もあ るが 、 ゴ ム の よ うな物 体 で は押せ ば

横方向に 膨 らみ 、引 け ば縮む こ とを思 うと、普段 目に す る現象 とは大 き く異 な る。

　 こ の
一

軸応力 が 大 き くな り臨界値を 超 え る と、平 らな界 面が 不安定化 を起 こ し波 打 つ 。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ホ

・ n … Gr ・nf ・ 1・不 鮒 ・呼 ぱ n54，55 ・ 臨界応 力 ・1一 鬻評
繖 で 決ま る 波数

・
  摩 の モ

ー ・が礙 化す ・… n ・ま応力 に よ 鰕 化 波の … 化 と も考…

とが 出来 る 。 ア ス フ ァ ル トの ひ び 割れ など、応力 に よ る表 面 の 不安定化 は非 常に普遍的な

現 象で あ るが 、ヘ リウム を用 い れ ば系統 的研 究が 可能 とな る52・53。

Kelvin−Helnholtz不安定性

　水平な 固液界面 に 平行 に超 流動 流 を流す と、不 安定化 を起 こ し界面 が波打 つ 。海で 風 が

吹 くと海面 が波立 つ の と同 じ現象で 、Kelvin −Helmholtz 不 安定性 と呼 ばれ る。 臨界速度 は
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V
、
’一 摩 〕  ・

一 ・ウ・ … A ・
．
・ ・ 4・ … ！s ・な ・ ・6

・
・ の 一 一 樋 ・

で は な い か とい う実験はい くつ か ある が 57・58
、 確定 的 な もの は まだ ない

。 液体表 面 と違 い 、

固 液界面 に は異方性 が あ る こ と 、 結 晶成 長係 数が大 き く温 度 変化 す る こ とな どが 、不 安定

性や 不安 定 モ
ー ドの 発展 に どの 様 な影響 を持 つ の か は 興 味深 い が 、安 定 した超 流動流 を作

る 実験 の 難 し さも あ っ て まだ 分 か っ て い ない
。

Faraday 不 安定 性

　 液 体 の 入 っ た容 器 を ある振 動数 2ω で鉛 直方 向に 振動 させ る と、半 分 の 周 波数 ω の 波 が励

起 され る こ とが 知 られ て お り、Faraday 不安定性 と呼 ばれ て い る。　 Mathieu 方程 式 で 記 述 さ

れ る パ ラ メ
ー ター共振現象で

、 同様 の 現象が ヘ リウム 固液界面で も予 言 され て い た 。 鉛直

振動は 重力下速度 を g（t）＝ g（1＋ scos2cot ）と変調する こ と と等価で あ り 、 臨界加 速度 ε
。
以

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 2ρ、
ω

上 で 平 らな界面 が 不安 定化す る 。
ヘ リウム 結 晶表 面の 場 合 、 s

、

＝　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 　 　　 　 　 　 　 　 　 　　 　 とな り、結 品成長

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 △
，
ogK

係 数 を求 め る新 し い 方法 と し て 提唱 され た 59。ご く最近 こ の 不 安 定性 が 観測 され た が 60、100

mK 程 度 の 極 低温 を維 持 し つ つ 、容器 を機 械 的 に振動 させ るこ とは非 常 に困難 で 系統 的実験

は まだ ない 。異 方性 の ある結晶 表 面で どの 様 な不安定パ ター ン が 表れ るか は興 味深 い
。

Mullins −Sekerka 不 安定性 と樹枝状結 晶

　拡散 の 影響で 進行 中の 界面 が 不安定化す る現象 は 良く見 られ 、Mullins −Sekerka 不 安 定性

と呼 ばれ る 112
。 平 らな界 面の

一
部 が 揺 らい で 突 出す る と、そ の 部分 で 拡散場 の 傾斜 が 大 き く

な り、ます ます揺 らぎが増幅 され る こ とに よる 。 雪 の 結 晶 な どで 見 られ る樹枝 状結晶が生

成 す る 原因 とな る機 構 で あ る。結晶化 の 潜 熱 が 大 き い 、高温域 の ヘ リウム 3 結 晶 で も樹枝

状結晶が見 られ る 61
。 しか し他の 樹枝状結晶で よ く見 られ る横枝が 、

ヘ リ ウム 3 に お い て は

見 られ な い と い う特徴が あ る 。
こ れ は横 枝 の 生成 に は 熱揺 らぎが 効い て い る こ とを示 唆す

る 結果 で あ る 。

　 また 高磁 場 中 で 急 速融 解 させ た ヘ リウム 3 結 晶表 面 も不 安定化 す るこ とが 見 られ た。 こ

の よ うな実験 は 、磁 化 の 大 きな 固体を 液体の 長 い 磁 気緩 和時間 よ り十分速 く融 解 させ る こ

と に よ り、偏 極 し た フ ェ ル ミ液体を 作る 目的で 始め られ た 、液 体 と固体の 大 きな磁 化 の 差

を、磁 気拡散 で 輸送す るこ と とな るが 、そ の 際 に平 らな界面 が不安 定化 し凸 凹が現 れ た 。

磁 場勾 配 をか け たNMR 測定 に よ り、界面近 傍 の 磁 化 が 増 大す る こ とが 示 され た 62・63。

負結晶の 浮力に よ る上 昇

　結 晶 中に 閉 じ込 め られ た 液胞や気泡 の 形 に フ ァ セ ッ トが 現 れ るこ とが あ り負結晶 と呼 ば

れ る。熱や超 音波を結品 内部で 与えて 、ヘ リウム 結晶 中に負結晶が 生 じ、浮力で 上 昇 して
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い くこ とが観測 され て い る 5・64。 ちなみ に

負結晶中は 超流動液 体で 満 た され て い る。

負 結 晶 の 壁 か ら の 離 脱 過 程 は 、

Rayleigh−Taylor 不 安定性 と関係深 い と思

わ れ る。風 呂の 天井 に 付 い た 水 滴が 、重 さ

に 耐え切 れず落下す る過程 の 逆で あ る。液

体 との 違 い は結晶の 異方性で あ る 。

図 23

　ラ フ ニ ン グ温度 よ り高温 の 負結晶 は表 面 エ ネ ル ギー に異方性 が な い た め球 形 で あ り、結

晶中を真上 に 上昇 して い っ た 。 重 力 を駆 動力 と して 、 負結晶上部が 融解 し下部で 結晶化 す

る とい うモ デ ル を立 て る と半径 R の 負結 晶 の 上昇 速度 は V ． κ
△」zgR

と書け る ． 実験 で 見

　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　 　　 　　P 。

られ た 上昇速度 と比 較す る と温 度依存性ま で 含 め て 妥当な
一

致が 得 られ た 。

　 c フ ァ セ ッ トの ラ フ ニ ン グ温度以下 まで 冷却す る と、負結晶の 形態は
一

変 した （図 23）。

母結晶の フ ァ セ ッ トが 、負結晶上部に 現れ 、フ ァ セ ッ ト面 と平行に斜 めに上 昇 した。 また a

フ ァ セ ッ トの ラ フ ニ ン グ転移温 度以下 で は、負結 晶の 速度が 減少 した 。温度を下 げるに し

たが っ て負結晶 の 形 態 と運 動が逐 次的に 異方性 を増 し て い く様子 が 観測 で きた 。ま た 上 羽

らは 底面 か ら の 負結晶 の 離脱過 程を 、 結晶成長係数 を取 り入 れ た 形 で 定式化 し、実験で 観

測 された球 形負結晶の 直径が 2．8mm 程度で あ る こ との 説明を与 えた 65
。

おわ りに

　固体の 表面 エ ネル ギー
が 異方性を 持っ とい うよ うな基本的な性質で さえ 、ヘ リウム 以 外

の 物質で は 定量 的測定が 難 し い 。 こ の よ うな表面 の 基礎物性 を、結晶化 波の よ うな通 常の

常識で は あ りえ ない 現象 を用 い て精密測 定で きる と こ ろが 、ヘ リウム研 究 の 楽 し い とこ ろ

で ある 。 超流 動流 と結合 した 異方 的界 面の 運動、不 規則媒質中で の 動 的相転移 66、結晶の 乱

れ と超 固体性 の 関連 67・68 等 、現在 で も興味深 い 現象 の 報告が続 い て い る 。 新 し い ア イ デ ア を

持 っ て 研 究 に取 り組 め ば 、 思 い も付 か な い 振 る舞 い を 見せ る シ ス テ ム で あ る の で 、 そ の 面

白 さの
一

端 で も伝 え る こ とが出来れ ば うれ し く思 う。
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