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Norik且zuMAENO 1970 Observations of Int巴rnaland Surface Melting of Ice. Low 

Temperature Science， Ser. A， 28. (With English Summary p. 30) 

氷の内部融解と表面融解の観察*

前野紀一

(低温科学研究所)

〔昭和 45年8月受理)

I.まえがき

気温があまり低くない時，透明な氷塊の一片を太陽光にかざすと，氷塊の表面と結晶粒界

は，熱エネルギーを吸収して融け始める。しばらくすると，結晶粒の内部にも沢山の小さな融

解像が点々と現われる。 この内部融解は，主に結晶底面に沿って起りペその形は，六花の雪

の結晶に似ていて，一般には iテイン夕、、ル像」あるいは「負の結晶」と呼ばれている。

氷の内部融解像の研究は， 1885年の Tyndallによる最初の観察以来多くの報告にまとめ

られているがト11L このような内部融解が氷の結品の中のどのような場所に起るのかという発

生源に関する研究は少ない。 KassとMagun6)は， ティン夕、、ル像が発生する時，氷塊が過熱

(Superheating)の状態、にあるということを見い出した。また， Kaiser達7)，8)は，このような熱

力学的過熱の状態が，氷に 50-100気圧ほどの外圧をかけ，融点を降下させることによっても

実現されうることを示した。したがって，テインダル像の発生の問題は，過熱した氷における

融解の核生成 (Nucleat肌 1)の問題と考えることができる。

この研究は，テインタ

た。この論文には，内部融解の核に関して行なった実験結果を前半に述べ，後半では，氷の表

面融解過程で観測された特異な現象について報告する。融解の実験は，全て -50Cの低温室で

行ない，テインターノレ像と表面融解の顕微鏡観察には，ジノレコン・ランプを点光源とした影写真

法，および干渉位相差法を使用した。 また，実験に使用した氷試料の大きさは， 3x3x1 cm3 

である。

11. 氷の内部融解核に関する実験

多結晶の氷塊に内部融解が起る時，ある結晶粒には沢山のティンダル像が生じるが，その

隣りの結晶粒には全くテインダル像が現われないことがある。このことは，核生成の理論にし

たがうと，その結晶粒には内部融解をひき起す核が存在しなかったことを示す。この核が一体

どんなものであるかは，古くから論議されているが，実験的確かめは少なし列。 核があると，

そこでは熱線が吸収されて局所的に温度が上昇し内部融解が始まる。したがって，氷の中に含

まれている塵や気泡がテインタール像の核として作用するのであろうと考えられてきた。実際，

* 北海道大学低温科学研究所業績 第 1099号
料 最近，樋口1)は， このような内部融解が必らずしも底面に治って起るとは限らず，柱面に沿っても起り

うることを報告している。
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氷に光をあてて内部融解を起してみる

と，塵のような固体包含物や気泡£ど、か

ら内部融解の起ることが観察される。し

かし，このような巨視的な包含物から生

ずる融j鉾像は，規則的な六花の形にはな

らない。第1図は，気j包を中心として成

長しつつある融解像，会:~2図は，結晶粒

界から発生した融解像を示す。写真に見

られるように，融解は底面に沿って起つ
第1図 氷に含まれている気泡から発生

ているが，対称的な六花に成長していな した内部融解{象

い。この主な理由は，融解が始まった時，

融j終像の大きさが大きいためにまわりの

熱的条約二が一様でなくなって融解速度に

差を生じることと，融解の拡がる底面が

一層だけでなくなることであると考えら

れる。したがって，氷の内部で雪の結晶

に似た六花の規則正しいテインタール像を

生ずる核は，顕微鏡でも検出できないほ

ど小さいものであろうと想像される。

次に，テインタツレ像発生の原因とな 第2図 氷の内部の結晶粒界から発生

りうる不純物や爽雑物をできるだけ取り
した内部融解{象

除いた氷の作製を試みた。水の精製は，まずイオン交換樹脂を通すことによって行ない，次に，

少量の過マンガン酸カリウムと過酸化ナトリウムを加え蒸留を三回繰り返すことによって，可

i容性の不純物を除去した。水に含まれている回体粒子は， ミリポァー・フィルターによって取

り除いた。 使用したフィルターは， AA型(孔径0.80土0.05μ)およびvc型(孔径0.100土
0.008μ)である。以上の操作で精製した水を清浄なガラス容器に入れ， 0.1 p./s 以下の速さで下

からゆっくり凍らせた。このようにして作った透明な氷塊を適当な大きさに切り，熱線をあて

てみると，氷塊の内部には，精製しないで作った氷の場合と同じように内部融解が起札対称

的な六本の枝を持つティン夕、、ル{象が成長した。 この実験カか込らf解鐸ることは，規良則リ的六花のテイン

タ

0.1μ以下の徴粒子が核になる可能性があるということでで、ある。

ティン夕、、ル像に興味を持っていた Thomson兄弟は，結晶の内部になんらかの原国で応力

の集中している点があり，そこが内部融解の源になると考えていた2)0 Krugerは，内部融解を

起した氷を再凍結し熱線をあてた時，前にティンダ、ル像が発生した場所付近に再びティン夕、、ノレ

像が現われるという観察から，内部の結晶欠陥が内部融解の核として作用するのであると結論

した6)。 中谷の実験4)によると， テインタル像が再凍結した場所には極めて大きな内部歪みが

蓄積される。したがって，再び内部融解が生ずる時には，そのような不安定な所からティンダ
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ル像が発生すると考えられる。しかし上の方法で精製した氷に機械的な曲げ、変形を与えた氷

塊と，同じ氷を -20Cの恒温槽で約1カ月焼鈍した氷塊に生ずるテイン夕、、ル像の数を比較した

ところ，明確な差は認められなかった。変形を受けた直後の氷と，長時間焼鈍した氷に含まれ

る格子欠陥の数の差は，主に変形によって導入された転位で、あると考えられる。しかし，この

実験から，転位欠陥が内部融解の核として作用するとは考えられない。

以上の実験結果を考え合わせてみると，氷の内部融解核として最も有力なもののーっとし

て，水の中の溶存気体が凍結の進行とともに固・液界面に蓄積されて気泡を生じ，その結果，

氷に包含された極めて小さな気泡の可能性がでてくる。なぜなら，上の精製過程において水の

中に異物が入りこむ可能性はほとんどなかった。しかし，溶存空気およびその他の気体は，凍

結の前に水を 30分間煮沸したにもかかわらず，完全に除去するのは困難であったからである。

第 1図に示したように，巨視的な気泡からも内部融解は発生するが，形は不規則になる，しか

し，顕微鏡でも検出できないほどの微小な気泡ならば，対称的六花のテインタール像を作る核と

して作用するかも知れない。

このような微小な気泡が，実際に氷の中に存在しているかどうかを実験的に調べることは

難しい。しかし，著者達の実験12)によれば，光学的に完全に近く，しかも，巨視的な気泡を全

く含まない 1立方センチメートル程の単結晶氷をケロシンの中で融解すると，大抵の場合， 1μ 

程の大きさの気泡が現われる。また，氷河から採集した透明な単結晶氷にも，かなりの量の気

体が含まれていることが化学分析の結果知られている13)。 これらの事実から，氷の内部には，

顕微鏡では発見しにくいような徴小な気泡の存在する可能性がある。気泡は，文字通り気体の

包含物であって液滴ではない。しかし，熱線が照射されると，気泡界面では熱が吸収され液膜

が生ずると考えられる。対称的六花のティンダル像を作るための気泡の大きさについては，更

に詳しい研究が必要である。

液体が容易に過冷却するように，固体においても過熱が起りうるとL、う予測は， Frenkep4) 

や Turnbu1l15)によってなされたが， 実際，曹長石(Na20・A1203・6Si02あるいはNaA1Si30s)

やクリストパル石 (Si02)のように融液が粘調な場合は，数百度もの過熱が起る1九 氷におけ

る内部融解が過熱によって起ることは， KassとMagun6)によって示された。彼等の計算を信

用すると，一個のティンダル像が結晶内部に現われるまでに， 氷は少なくとも 0.30C過熱され

ていることになる。いま，この計算が正しいものと仮定しまた，過熱した氷の内部に液状

の内部融解核が，均一核生成過程で発生すると考えると，核の大きさ (r)は，次の式で計算

で、きる。

2πσT 
r= 
L!lT 

ここで，aは，水と氷の聞の界面自由エネルギー Tは，熱力学的融解温度，Lは，融解の潜

熱，そして，L1Tは過熱の度合である。 σ=2Sergfcm217)，L1T=0.30Kとして上の式を計算す

ると，r=0.166μを得る。すなわち，半径が，少なくともこの大きさの液滴が氷の中にあれば

内部融解核になりうるわけである。 したがって，精製過程において孔径 0.1μ のミリポァー・

フィルターを通過した微粒子が氷の中に包含されていたとしても，この大きさでは核として働



ティンダノレ像の発生と波長との関係
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らかない。熱線を吸収して粒子のま

わりの氷が少し融け， r=0.166μ 以

上の液滴になって初めて核として作

透過光の波長{克ったフイノレター

×

O

O

 × 

× 

0.3-0目8μ

0.65-3.0 μ 

0.9-4.0μ 

0.4μと2.5μ

2.5μ 

IRQ-80 

VR-65 

IR-DlB 

V-V 40 

IR-DIBとV-V40

用しうるのである。

これまでは，熱輯射エネルギー

は氷塊全体に一様に吸収され，核の

発生した所に内部融解が起ると考え

た。しかし，結晶内部のある点で輯

射エネルギーが特徴的に吸収される
100 

50 
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凶

Z
凶
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“・・. 可能性もある。この点を明らかにす

る目的で，内部融解を生じさせる照

射光の波長特性を調べる実験を行な

った。光源には， 375Wの赤外線電

球を用い，色ガラス・フィルターと

銀干渉フィルターを組み合わせるこ

とによって，特定の波長の光線を選

び出した。実験の主な結果は，まと

めて第1表に示しである。第3図は 10 

フィルターの透過曲線である。この

結果を見ると，ティン夕、、ノレ像が生ず

る時，光線には必ず波長が 1~2μ の成分が含まれていることがわかる。すなわち， V-V 40あ

るいは IRQ-80のフィルターを通った光のように， 1~2μ の波長域を含まない光をいくら長時

間氷塊に照射しても，氷塊の表面や結晶粒界はどんどん融けるが，内部には決してティン夕、、ル

像が現われない。また，波長が 2.5μ付近の熱線(フィルター V-V40とIR-DlBを重ねた時)

を長時間氷塊にあてても，内部融解は起らない。 ところが，二枚のフィルターのうち V-V40

を取り除いて IR-DIBだけにすると，結晶内部にはすぐ沢山のティンダル像が現われるのであ

る。この実験からだけでは，内部融解の波長特性の全てを知ることはできないが，内部融解の

波長特性と結晶の内部構造との聞には密接な関連の存在することが予想される。

}.I 

ブイノレターの透過度の波長特性

LENGTH WAVE 

第3図

O 
0.1 

氷の表面融解過程で観察された特異な現象

前章の内部融解の実験で，氷塊の内部に生じたテインタツレ像を顕微鏡で、観察する時，融解

しつつある氷の表面には薄いガラスを置くことが必要であった。なぜ、なら，結晶が熱線を受け

て内部にティンダル像が生ずる時，その表面には，必ず顕著な凹凸が現われたからである。

第 4図は，そのような凹凸の一例である。この一連の写真は，アラスカのメンデンホール氷河

から採集した単結晶氷を， 375Wの赤外線電球で照射した時，融解の進行とともに，氷の表面

に点状あるいは線状の突起が現われる過程を示している。突起は，あたかも氷の中に融けにく

い部分が柱状に含まれていたかのように，部分的に融け残って生ずる。このような凹凸は，融

111. 
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解が進むと氷の全面を覆ってしまう。時

には，第5図の写真に示すような奇妙な

融解過程も観察された。これも，第4図

に示したのと同じ結品の表面であるが，

この場合，突起は写真の中央部のような

帯状の形をして，他の部分より遅れて融

けるのである。写真に矢印で示した小さ

な突起は，しばしば現われたもので，権

平18)がサ、ラメ雪の融解過程で観測した現

象に似ている。

第 6図は，上と同じように，メンデ

ンホール氷河の単結品で、観測した表面融

解の写真である。この時，赤外線電球と

氷試料との聞には， V-V 40フィルター

が置いてあるので，照射光の中には，

0.4μ付近と 2.5μ付近の波長のみが含ま

れている。この写真は，照射を 1時間ほ

ど続けてから撮ったものであるが，氷の

内部融解は起っていない。しかし，長時

間の照射のために，表面には凹凸が現わ

れている。 α図と，その側面を示すb図

を見て明らかなごとし氷の表面には，

四角形の凹みが生じ，その中心には，頭

が球形の突起が融け残っている。この試

料の表面は， b図に示した c-軸の方向か

ら予想されるように，柱面に近い。した

がって，表面にできた四角形の融解像は

蒸発による熱腐蝕孔19)と同じようにして

形成されたものと考えることができる。

熱線吸収による表面融解において，

b 

C 

第4図 氷塊が熱線を吸収して融解する時，氷
塊の表面に涜われた突起の形成過程o

a， b， cの時間々隔は，おおよそ 10秒

ほどで， 375Wの赤外線電球は，試料

から約 20cmの所に置いである

部分的な融け遅れによる突起が観測されるのは，一般に，内部にテインタ

27 

においてだけでで、ある。熱線をいくら受けても，内部にティン夕、、ル像の発生しない氷塊の表面は

いつまでも滑面のまま融解を続ける。したがって，表面に現われた突起と内部のティン夕、、ル像

との間には，なんらかの関係のあることが予想される。事実，表面に現われた凹凸のうちの幾

つかは，内部に発生したテインダル像が成長とともに表面に達した露頭であることが確かめら

れた。しかしながら，他の多くの突起がどんな原因で生ずるのか，あるいは，他の部分とは異

なる物理化学的性質を持っているのか，今のところ明らかでない。
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第5図 第 4図と同じ氷の表面に続察された帯

状突起の特異な高山、解過程。この三枚の

写真の時間々隔は，約 5秒である

IV. あとがき

内部融解の核に関する実験で，底面内に対称的六花の形に成長するティンダル像の発生源

となる核の大きさには，限界の大きさがあることが解った。大きな包含物から発生する内部融

解像は，不規則な形になる。水溶性の不純物を含まない純氷でも，ティン夕、、ル像は発生しうる o

また，内部融解の発生には，波長 1~2μ の熱線が重要な役割をしていることが確かめられた。

氷塊が熱線を吸収して融解する時，表面は平らな滑面のまま融解するのではない。表面は

その結晶学的方位に対応した熱腐蝕孔や，柱状あるいは帯状の特異な突起を残しながら融解す



るのである。

7Kの内部融解と表面融解

O.5mm 
‘剛幽醐圃剛醐4

主再結晶氷の，ほとんど柱商に近い表面

に現われた四角形の融解孔と突起。

b図は，試料の側面である。ただし，a

凶と完全に同じ場所の写真ではない。

矢印は，結晶の c-ililhを示す
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Summary 

When a block of transparent Ice crystal is exposed to heat rays， internal melting 

()ccurs at discrete points. The resulting 1iquid cavities usually show regular-shaped pat-

terns of hexagonal symmetry along the basal plane and are called Tyndall五gures. The 

nature of the nucleus for the formation of Tyndall figures was studied in the present 

paper. 

The nuclei might be di任erentfrom the macroscopic inclusions in ice such as soot， 

dust and air bubbles entrapped in the ice inasmuch as the internal melting developed 

from these inclusions do not show such regular shapes. Figures 1 and 2 show the 

internal melting formed on air bubbles and a grain boundary， respectively. The regular-

shaped Tyndall figures were formed even in pure ice grown from extremely purified 

water. Water passed through an ion-exchange resin column was distilled triply and 

filtered using a Millipore filter of 0.1μpore size. In order to check whether the lattice 

imperfections suchas dislocations act as nuclei to form Tyndall figures， mechanically 

cleformed ice was exposed to heat rays， but a discernible increase of the number of 

Tyndall figures was not observed suggesting that they did not act as the nuclei. Sub-

microscopic inclusions may be considerecl to be the most probable nuclei for the forma-

tion of the regular-shaped Tyndall figures. The critical radius of the nucleus was esti-

mated to be about 0.166μassuming a superheating in ice and a homogeneous nuclea司
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tlOn process. 

The r巴lationbetween the Tyndall figure formation and the wave length of heat 

rays was investigated. It was shown that radiation of heat rays with a wave length of 

1-2μwas necessary for the occurrence of internal melting in ice. 

Alternatively， the mode of surface melting with the heat radiation was observed. 

The surface of ice did not melt uniformly， but many ripples in the shape of lines (Fig. 4) 

and sheets (Fig. 5) made an appearance. Smooth melting was observed on a surface of 

ice in which internal melting did not occur. Prolonged radiation， however， produced 

etch patterns on the surface as shown in Fig. 6. The trapezoidal pattern appeared on 

a prismatic plane of an ice crystal and a peculiar ice rod formation was observed at 

the center of each trapezoid. 


