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氷の微結晶の粗大化に関する研究 (II)*

鈴木重尚

(低温科学研究所)

(昭和 45年8月受理)

I.緒 日

前報告1)では，氷の再結晶の研究を進めるに当たり，もっとも基本的な現象の一つである

結品粒の成長の過程を調べるため，低温室内で冷やしたスライドガラスの上に作った微結晶の

平均粒径の粗大化の速度を求め，それに及ぼす不純物 (NaCl，HF，固形包含物など)や，結晶

に接している雰囲気の影響などについて考察した。この報告では，統計的な観測ではなしに，

ある特定の結晶に注目してそれが粗大化してゆく過程を詳細に観察し，粒界の移動方向と速

度，及び結品の異常成長をとりあっかう。また，平衡状態における形態等を位相幾何学的立場

から考察をすすめる。

11. 実験の方法

実験の手順，微結晶作成の方法，及び装置については前報告と全く同じであるので省略を

する。但し，本報告で取り扱う試料は，純氷で，かつ氷飽和空気中で長時間熱処理した氷につ

いて研究をすすめる。

111. 結果と考察

i) 純氷の微結晶の粗大化に伴う粒界移動の方向

スライドガラスのうえにつくった 2次元的な徴結晶の成長過程を微速度映画にとってくわ

しく観察すると，ある結晶がこれに隣接する結晶を食って成長することがみられる。結晶粒の

成長または，粗大化の渦程はとりもなおさずその結晶をかこむ粒界の移動現象である。粒界移

動は隣接する結晶粒聞の自由エネルギーの差によっておこる。そしてこの差は，第 1近似とし

て界面白由エネルギーとその界面をはさんでいる 2つの結晶粒の曲率に比例する量と考えてよ

いだろう。わん曲した粒界の場合粒界を境に 2つの結晶粒に分離して考えて，その一方の側が

凸でこれに対する他の側が凹であるとすると界面がぴたりと合うためには，一方の側の曲率半

径が，他の側の負の曲率半径に等しいことになる。故に今，曲率半径 Rの粒界を考えると，両

側の部分の聞の 1原子あたりの自由エネルギーの差は 2σ/Rに比例する量である 2)。一般的に

いって結品の内側からみて外に向って凸な曲率をもっ粒界でかこまれた結晶は，自由エネルギ

ーが高し、から熱力学の原則に従ってそのような結晶粒は，より自由エネルギーの低い状態にな
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ろうとする。もしこの考えが正しいとするならば粒界は曲率の中心に向って移動をしてゆくは

ずである。ある特定の結晶に注目して，顕微鏡にセットした 16mmシネカメラで粒界移動を

時間的に観測してみた。第 1図にその代表的一例を示す。 a図は -40Cで氷飽和の空気中で24

1時間熱処理したあとの微結品の写真である。 c図は， a図の写真をとったあと 2時間経過して

から同じ;場所を再び撮影したものである。そしてb図は比較をするために a図の状態と c闘

の状態を二重に露出して掠影したものである。これらの写真からわずか 2時間の間に結品粒C

が消失し，その結果として粒界がどのように移動したかがわかるであろう。第2図は写真aの

なかの結晶粒A，B， Cに注目してその粒界移動を示したスケッチである。 (1)は最初の状態で

あり第 11玄laの写真に該当する。 (3)はその2時間後の状態であり第l図cの写真に該当して

いる。 (2)はその途中である。閣に示した矢印は粒界の移動方向を示している。第 1図aで結4

I晶粒Aに注目すると，この結晶は 9つの結品に隣接していて，それぞれ曲率半径の異なる粒界

C 

第1図粒界移動の方向

-40Cの氷飽和主主気の努囲気1:1"で， a~;J:.試料作成後，約 2411寺 i詰i 後， cは，
それより 2 時間後に写した写J!~である。 b は， 24時間後と， 26時間後と
で粒界移動の様子を比絞するために写した二重写真である

J鐙L

、‘，，，
ー，，，‘、 ( 2) (3) 

第2図 結晶 A，B，Cの成長，縮少， i消滅

第11玄lの結晶 A，B， Cが，*-~L界移動の結果， 111寺問にどう
変化するかを描いたものである
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でのミこまれている。しかも粒界の多くは外に向って凹である。したがって結品Aの自由エネ

ルギーは隣接する結晶よりも低いと考えられる。事実2時間後には第 1図cの写真にみられる

ように大きく成長したのである。結晶粒 B，Cについてみると立場は逆で， 2時間を経ずして

Bは縮少し Cは消滅してしまった。結晶粒Cは第 1図aにみられるように外に向って凸な粒

界でかこまれ，四方から縮少を強いられ，消滅し，第2図 (2)の状態になった。つづいて結品

粒Bが縮少し始め，ついには (3)の状態になった。もし粒界エネルギーの異方性がそんなに大

きくないならば(筆者は，この後の報告3)で，粒界エネルギーの異方性について詳しく報告す

る)，三叉粒界は互いに約 1200の角度で交わった方が安定であるということが容易に導びかれ

る。 したがって第2図 (2)にみられるような 4個の結品が 1点で接している場合には不安定

で，直ちに移動を開始して平衡状態になろうとする。また実際の観測結果もそのことを裏付け

ている。

ところでここに一見奇妙な事実がある。 第 1図aの写真のなかのひし形の結品 Bに注目

しよう。 Bは直線的な粒界でかこまれているから曲率半径は無限大となり相隣る結晶聞の自由

エネルギーの差は，きわめて小さい筈である。またコーナーにつながる三叉粒界もほぼ 120
0

に近い角度で交わっている。したがって Bは熱力学的に安定で縮少するようには思われない。

しかし 1時間後には写真cに示すように，大きな速度で縮少したのである。その理由はひし形

の一対のコーナーに位置している小さな結晶 CとDとが消失した瞬間に， それまで直線的で

あった粒界は，第2図 (2)のスケッチに示すように曲がり， B結品の自由エネルギーを高めた

と解釈される。

粒界が曲率中心に向って移動するJJi象を原子や分子の移動で説明しようとすると次のよう

にいうことができるだろう。すなわち曲った粒界の凸な外側は張力をうけているので，空孔の

数が内側の凹な部分に比べて多い。そうすると空孔は粒界をよぎって凸な側から凹な側に移動

しようとする。そうすると，そのみかえりとして原子は空孔と反対方向に移動すると Lづ拡散

の現象である。その結果，粒界は曲率中心に向って移動するのである。

粒界が曲率の中心に向って移動するとき， その粒界の両端の三つの粒界の交点にれを三

叉点と呼ぶことにする。)がもし固定されていると仮定すると，粒界が曲率の中心に向って移動

するに従って曲率半径は次第に大きくなり，ついには直線となって粒界をはさむ両側の結晶粒

聞の自由エネルギーの差はなくなるか，あるいは非常に小さいものになってしまう。その結果

粒界移動の速度が時間とともに減少するか，あるいは止まってしまう筈である。しかし顕徴鏡

映画によると，大ていの場合粒界移動と共に，両端の三叉点も移動するので粒界の曲率はOに

はならない。これは，一つの粒界が移動すると三叉点での平衡角度がくずれ，不安定になる。

そうすると三叉点は自由エネルギーを減らそうとして移動せざるを得ない。このようにして結

晶粒の粗大化は系全体の自由エネルギーが最小になるまでつづいてゆく。

ii) 個々の粒界移動速度と微結晶の組大化

第 3図は， 結品成長を記録した 16mm映画のフィルムから， 直径を縮少しつつある結晶

A と，成長しつつある結晶Bをそれぞれ選ひ、だし粒径の時間的変化を 1時間毎にスケッチした

ものである。何れも実線が最初の結晶の外周である。 -lOCで，熱処理を開始してから約20時
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J2L 
第3図 微結晶の時間による変化

_jOCで氷飽和雰囲気で約 20時間熱処理した時の結晶の形が実
線で示される。点線は l時間毎の結品の形を描いたものである o
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第 4図

300O 

ところで第 3図のスケッチに示すように

結晶の個々の粒界移動の速さは，決して一様

でない。すなわち隣接する結晶との境界が比

較的直線に近いとみられる部分，例えば粒界

6では，移動はほとんどない。結晶の中心か

らみて外に向って凹の曲率をもっ粒界 2，3， 

4， 5， 7， 8， 9などは著しく移動している。
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第 1表 結晶 A，Bの個々の粒界の平均移動速度と，粒界の両側

の結晶の C軸に関する方位差角との関係

粒界番号 hr「)空間主l-f方JJJ72rfz
100 29 400 10 

2 980 12 2 100 12 

3 130 13 3 240 24 

4 240 9 4 ラ40 28 

530 16 5 140 16 

6 120 14 6 280 O 

7 240 24 7 30 12 

8 720 12 

9 210 
14 

この理由はすでに述べた。また粒界 1は，最初の 2時間は移動したが，それ以後は止まってし

まった。このように粒界移動は不連続におこる;場合もある。また，粒界 6は直線でうごかなか

ったが，約9時間後，粒界 5，7の移動の結果， 曲率をもってきた。観測は， ここで打切られ

たがこの粒界も将来，動き出す可能性がある。

第 l表は， A結晶， B結晶の各粒界の平均の移動速度と隣接する結品の結晶主軸の方位差

角を表示している。一般に粒界移動速度は，結品方位差角によるのみならず，粒界の曲率半径

にも依るのであるから，第 1表からは，結晶方位差と，粒界速度の関係を直接に論ずることは

出来ない。しかし， B結晶に於ける粒界 3，4，5は共に， 500μ程度のほぼ等しい曲率半径をも

っているので，この 3つについて粒界移動速度を比較すると，方位差角 540で，粒界移動が

28 f1/hr.， 24
0で 24μIhr.，140で 16μ/hr.となっており，曲率半径が同じであるならば方位差角

が大きいほど移動速度が大きくなることを暗示しているように思われる。 L、L、かえると，界面

エネルギーが，粒界をはさむ結品聞の方位差に依存するのである。

iii) 結品粒の異常成長

氷の徴結晶の粗大化を統計的に観測すると，一般に粒径分布曲線の形は変わらないで，平

均粒径が熱処理にかけた時間とともに増大してゆく。そしてその成長速度は，初めははやいが

時間とともにだんだんと小さくなってゆくのが普通である。ところがある条件では，ある特定

の結晶粒が突然、まわりの小さな結品を食って非常に大きく成長をとげる場合がある。こういう

場合を結晶の異常成長という。このような現象は金属やセラミックスの両結晶にもしばしばみ

られるといわれている。著者の観測によれば，氷でこのような異常成長が観測されたのは，あ

る特定の結品粒が多くの副結晶 (Subgrains)からなりたっていて，たまたまこの結晶粒に接し

ていた他の特定の結晶粒が突然成長を始め，内部の副結晶粒を食って大きな速度で成長してゆ

く場合であった。

第 5 図にその一例を示そう。第 5 図 a で A と印した結晶は，無数の 30~40μ の亀甲状の

小さな副結晶からなりたっている。偏光顕微鏡でみると，これら副結晶はお互の結品方位にほ
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第5図 徴税f品の異常成長

-60Cで氷飽和努囲気中で熱処理をする。 aはO時間，
b は 12時間後， c i土30I時間後， dは 46時間後の写Jr。
スケーノレilH文とも同じである

とんど差がないので一様な色にみえる(但し， Cと印した 1個の結品だけは，まわりの副結品

と方位がちがうとみえて白くかがやいている)。 この試料を -60Cの氷飽和の雰囲気の中で熱

処理した。写真aの中の Bと印した結晶に注目しよう。この結晶は，副結晶をたくさん含んで

いる A結品に接していると同時に， D， E， F， G， Hとしるした結晶とも接している。 B結晶

は最初はその粒径が約70μ であった。熱処理を開始するとゆっくりと成長し始めたが， B結晶

の粒界は， D， E， F， G， Hの結品の方に移動し， Aと接している境界は動かなかった。 12時

間たつと第 51玄Ibのように成長した。このとき B結晶の粒径は約220μ であった。この時点で

Bは多少A結品の領域にくいこんでいた。 それからあと，時聞が 20時間に達するまでの間は

この結晶はほとんど成長する様子がなかった。あたかもまわりから何らかの作用で成長が阻止

されているようにみえた。ところが 20時間をこえたころ突然成長を始め 30時間後には第5図

cのようになった。写真bから cまでは， B結晶の成長はもっぱら A結晶に属する副結晶を侵

食することによって行なわれたのである。なぜかというと粒界巴-a-b-cは写真bとcとでほと

んど変化がないからである。 そして 46時間後の写真dにみられるように，はやい速度で結晶

Aを侵食していったのである



第 6図で点線は B結晶の異

常成長を示す。実線は，このよう

な異常成長をとげた結品を除き，

熱処理と共に普通に粗大化してし、

った結晶の平均粒径の成長曲線を

示す。実線と点線を比べてみると

異常成長をとげる結晶の成長速度

がある時点から急に大きくなるこ

とがわかるであろう。

著者はこれまで，一つの結晶

の内部からみて粒界が外に凸であ

るときは，その結晶粒界は曲率の

中心に向って移動することをのべ

た。ところが第5図cの写真の B

結晶の境界は，逆に曲率中心から

離れる方向に移動しているように
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第6図 B結晶の異常成長曲線

点線は B結晶の粗大化曲線であり，実線はその他の

結品の平均粒径粗大化曲線である

みえる。これは一見，矛盾するようにみえるが事実はそうではない。なぜ、かというと B結品の

粒界は無数の副結品粒と接しているため第7図のスケッチにみられるように外に向って凹ない

くつかのセグメントからなりたっていると考えることができる。

それ故，各々の副結晶と Bとの粒界はそれぞれ曲率中心に向って

動いているのである。

副結晶と接している一つの結品が異常成長するかどうかは，

A 粒界エネルギ-ag.bとこれに接している副結品粒の粒界エネルギ

ーσsub.との兼合できまるであろう。 副結晶同士の結晶学的方位

差はきわめて小さい。 したがって σsub.は，通常の大傾角粒界の

B 
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第7図 副結晶と結品との
間での異常成長。粒

界移動は，微視的に

みると曲率の中心に

向っている
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¥
 

σg.bに比べると非常に小さい値をもっていると考えることができ

る。事実このために，副結品それ白身は第5図aとcを比べてみ

てもわかるように長時間熱処理されてもほとんど成長しなかった

のである。 直径がdの副結晶に接している直径Dの結晶が副結

晶を食って成長するための条件は， ]. G. Byrneによれば，D/d> 

2σg.b/σsub という条件を満足すべきである。 σg.b>σsub であるか

らDはdに比べてかなり大きくならなければ，異常成長は示さ

ないであろう。 第6図の成長曲線によれば，熱処理を開始してから約20時間たってから B結

晶が突然異常成長を始めたが， そのとき B結晶と副結品の大きさの比は写真観測によると，

d~30 μ， D"""250μであったから，Djd与8.3であった。このことから逆算すると副結晶の粒界

エネルギーは，大傾角粒界エネルギーの 1/4程度であると推測される。
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ivl 氷の微結晶の表面形態に

ついてのー，二の観察

第 8/三/a， bは，氷のill'i(がiflhを熱

処理し，十分に中/l文化させたのち試

料の表l耐に 3%のフォルムノくーノLの

二境化エチレン溶液をかけて作った

レプリカjJ莫に，アルミニウムを I~γ;7

蒸着して干渉!顕微鏡下でとった写立

である。試料表面に /~1凸があると干

渉縞があらわれる。 Naランプを光

源として用いたので，各二i二j歩縞の間

隔は， 高さにして 0.295flの差があ

ることになる。このレヅリカ写真の

示す試料は -60Cの氷飽和惰気仁|二!

で約30時間熱処理したもので，粗大

化した結晶の平均の粒径は約 150fl 

であった。各ぷii品粒の表|立iは，それ

ぞれ同心円の干渉縞をぶしている。

縞の間隔は粒界に近づくほどせまく

仁ド央部では広い。 したがってがi品粒

の中央はほぼ平らであるが，粒界に

近づくに従って傾斜し低くなる。写

真bのような干渉縞を示す結晶粒は

鈴木:it:尚

第8図 微結晶のレプリカ膜の干渉顕微鏡写真

あたかも石|検の泡の集合体に似ている。粒界に直角な断面ーをつくると，粒界に向って深くほれ

こんだV字形の谷になる。その斜面の形は，粒界エネルギーと表面エネルギーとのつり合いに

よってきまる。この斜面の傾斜を測定すると表面エネルギーと粒界エネルギーの比を知ること

ができるが，これについては別に報告する。このような粒界が，三つ，一点に出会ったところ

即ち三叉境界，またはY字形境界の中心は干渉志向にみられるように更に深くほれこんでいる

のである。

第 9区Iは， HFを濃度にして 101規定ふくむ水を凍結させて作った1)微結晶を -40Cで約

30 時間熱処理した後にうつした顕微鏡写真である。 最初の大きさが30-40μ位の徽結晶が平

均して約300μ の大きさまで成長した。興味のあるのはこの写真にみられるように大きな結晶

の内部に，最初Jの微結品の粒wの跡があたかも1lE境界であるかのように残っていることであ
る。 16mm映画でJ最影された成長渦程を観察するとこのような結晶内部にみられる模様は成

長する以前の結晶の粒界のあとであって，決して亜境界ではないことが確認される。 HFを含

んだ水を急速に凍結させると， HFの l音/)は氷の結晶格子の中にくみこまれるが，大部分は，

粒界に析出されてしまう。粒界に析出された HFは，粒界が移動しても，その大部分はもとの
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位置に偏析されたままで残寵しているものと思われ

る。水にとかす HFの濃度を， 10-3規定以下にすると

もはやこの現象は観測されなかった。

v) 2次元的結晶粒の辺数と寿命

最後に， jj致結晶の組大化にともなうJ¥予の変化，つ

まり辺の数と，どんな形の結品がもっとも熱的に安定

であるか，どんな辺数の結品が長時生きつづけうるか

を調べてみよう。

二次元の空間を分割するためのオイラーの式は次

のようにあらわされる2)。

P-E十c=1 (1) 

は多ここに P角形の数，Eは辺の総数， Cは頂点の総

数である。そして一つの辺は2つの頂点をもち，一つ

の頂点は，平衡状態では 3つの辺の交点であると仮定

する。すると一般に，2E=3Cの関係がある。故に

P-l E/3 (2) 

Pが非常に大きい場合， 万を 1個当たりの微結晶の王子

均の辺数とすると

第9図 HF (10-1続主主}を入れた
氷の表部，-40Cで氷飽和

の雰囲気で約 30時間熱処
理した後の顕微鋭写真
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ここに nはl個の多角形のもっている辺の数 Pnはn辺の多角形の数，E，。はfF'fJJll音sの辺の数

である。更に

これを前式に代入して変形すると

L;nPn-2E 
U ー

L;Pn 

L;Pn-1 =i L;Pn 
L;Pnが 1より非常に大きい場合，方:::::6となる。

(3 ) 

(4 ) 

この式は，最初の微結晶がいろいろな辺数の多角形からなりたっていても長時間熱処理を

して十分平衡状態に近づけば，平均的には6辺形になってゆくことを意味する。もし，界面エ

ネルギーが方位差によらなければ大きさの等しい正 6辺形におちつくであろう(もっとも熱力

学的に安定な最終状態は粒界を全くふくまない単結品である。したがって粗大化の現象は，理

論的にはすべての結晶が合体し l個の単結晶になるまで続くであろう。しかしここではそこま

では考えなし、)。著者は，スライドガラスの上につくった氷の微結品の辺数が，粗大化にともな

い時間とともにどのように変わってゆくかを実証明してみた。 第 10図は -40Cの氷飽和の雰囲

気中で熱処理を開始してから 3時間後， 18時間後 43時間後に撮影した結品の顕微鏡写真か

ら，それぞれの辺をもっ結品の数の頻度分布曲線を画いたものである。この図にみられるごと
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く成長の初期においても，また成長の後 40 

期においても，観測された多角形の辺数 ¥ 3 hr.. 224/3皿 2

の頻度分布曲線はほとんどかわらなかっ

た。すなわち，試料をつくってから 3時 。j。

間熱処理しただけで，平均的な辺数はほ

とんどが6近くであることがわかる。

一般に結晶が粗大化してゆくとき，

ある結晶は食われ，ある結晶は成長する。

かくて個々の結晶は時間と共にその大き

さと形を変えてゆく。 それ故第 10図の

分布曲線 t1で最大頻度をあたえた 6辺形

の結晶がらの分布曲線をあたえた 43時

間後まですべて生き残りうるとは限らな

い。なぜ、かというと最初の6辺形の結晶

はすべて一つのこらず熱力学的に安定で

あったとは限らなし、からである。そこで

最初の t1という分布をあたえたいろいろ

20 

o 

t2 18 hrs. 67 

t3 43 hrs. 43 

3 4 5 6 7 8 
徴結晶 l個当 Pの辺り数

第10図 個々の結晶の辺数の頻度分布曲線

-40Cで，氷飽和雰囲気中で熱処理した試料につい
てのものである。 tlは試料作成後3時間後， t2は 18

時間後 t3は43時間後の個々の結晶の辺数の頻度

分布曲線である。測定した結晶数は，それぞれ 224，

67， 43個であった

な辺数の結晶のうち，何辺形の結晶がどういう割合で時間と共に消失し，何辺形の結晶が最

後の t3の分布曲線を与え，43時間後まで生き残りえたかを調べよう。第 11図は，この試料の

熱処理開始後3時間後におけるいろいろな辺をもっ多辺形の数を棒状ダイヤグラムで示した

ものである。 この時点で顕微鏡の視野3mm2のなかに存在した結晶の総数は 224個でその内

訳は， 3辺形は2個， 4辺形は 30個， 5辺形は78個， 6辺形は76個， 7辺形は 23個， 8辺形

は10個 9辺形は5個という分布であった。 これを頻度分布曲線としてあらわしたのが，第

10図の t1の曲線である。 さて，この試料をそれから 2時間たったあと，再び調べてみると，

斜めのハッチングで示す数の結晶が消失してしまった。すなわち，消失した結晶は，t1での時

点で2個あった 3辺形は全部消失し 4辺形であったものは30個のうち 28個が消失し 2個

生き残っていた[なおこの 2個の結品は，この時点 (5時間後)では 3辺形に変形していた。し

たがって，やがて次の段階として消失の運命にある]05辺形は78個のうち約10個が消失し 68

個が生き残っていた。次に， 15時間たったあとで再び調べると(熱処理後18時間後にあたる)，

生き残っていた2個の4辺形は消失し， 5辺形は 68個のうち大部分が消失しわずか2個(ドッ

トをうった部分で、示す)しか残っていなかった。 t1の時点で6辺形であった結晶は，この時点

になって始めて 76個のうち 40個が消失して， 26個(ドットをうった部分とクロスで印した部

分)が残っていた。 7辺形以上の結晶は未だ lつも消失していなかった。 このようにして，最

後の 43時間をすぎて生残っていた結晶の総数は 43個で，そのうちわけは，最初 (t1で)に6

辺形であったものはわずかに5個，1 辺形であったものは 13個であり， 最初から最後まで生

きつづけたもっとも寿命の長いものは， 8辺形と 9辺形とであった。第 11図は，最初の熱処理

を開始してから， 3時間後に測定した時点での結晶形に注目して，それが43時間後まで生きの
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こったものの数を示すのである。つまり熱

処理を開始してから 43時間後には， 最初

に， 5辺形， 4辺形， 3辺形であった結品は

1個も牛ー残り得なかったのである。ここで

改めて 43時間後での 43個の結晶の最終状

態における辺の数の頻度分布を調べてみる

と， 第 10図に示すらのような曲線となっ

た。最多頻度を示しているのは 6辺形であ

る。最初 8辺形と， 9辺形であった結晶は

全部， 43時間後まで生きつづ、けたが， 43時

間後の辺の数はもとのままでいるものもあ

れば，ちがっているものもあった。しかし

らの頻度曲線にみられるように6辺形のも

のが，もっとも頻度の高い辺数であった。

但し，筆者の観測では 43時間後の t3の

曲線に示したように，最初は 1個も存在し

ていなかった 10辺形の結晶が 1個あらわ

れている。この結晶は多分異常成長したも

のと思われる。なお， t3の時点での 6辺形

の各爽角を実測してみると， その範囲は

1000_1450であった。その中で，120
0
の角

をもつものは，その 75%程度であった。

6角形以外の形の結晶でも，平衡状態

に近づくためには，各頂点で面角が 120
0

近

くの値にならなければならない。このため

_40 cで 3時間熱処理した試料の中での

徴結品|個当たり白辺の数の分布

釦 78 176 

伺

剖
嗣
巴
崎
議
選

30 

o 
345  

被結晶 l個当 Pの辺町数

~3時間后"b' G 5時間后までに消滅した微結晶
亡コ 5時間后からは時間后まで陀消滅した微結易

堅塁~ 43時間以后も残っていた徴結晶
第 11図 結晶形の辺数と寿命及び生

存数の関係

縦軸は結晶の数，横車由は結晶形の辺数。この図の

外側の太いわくで囲んだ棒の高さは -40Cで3

時間熱処理した試料につき，その時点で存在する

結品の数を示す。その中の区別は，その各種結晶
が時間の経過とともにどのようにその数を減じて

ゆくかを示す

6より小さな辺数の結晶は，粒界が外に凸の曲率をもつことになるであろう。また反対に 6

以上の辺数をもっ結晶は外にむかつて凹の曲率をもつことになるであろう。このことから 6辺

形以下の辺数をもっ結晶は，縮少し消滅していく傾向がある。叉 6以上の辺数をもっ結晶は

成長してゆくであろう。しかしその途中で何らかの原因で，辺数を減じて 6以下になってし

まった場合には，その結晶は縮少消滅することもありうる。微結晶はこのように複雑な成長，

消滅の渦程を経ながら全体として数を減じ，平均の粒径を増加させてゆくのである。

IV. 結 語

前報告 (1)に続いて，スライドガラス上に水の薄膜を塗って急速凍結させてつくった氷の

微結晶を熱処理して，粗大化の過程を研究した。この論文では，個々の結晶に着目して粒界移

動の方向や速度，異常成長，粗大化にともなう結品の形態変化，表面構造などを調べた。観測

された事実をまとめると，次のようになる。
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1. 粒界移動は曲率の中心に向って動く。その移動速度は σ/Rに比例し，一つの結品が消

失する寸前では速度は非常に大きくなる。

2. 結品の異常成長が観測された。異常成長をおこす結晶は，その内部に多くの副結品粒

を含む結晶に接しているものであった。高IJ結晶それ自身は熱処理にも判l大化を示さなかった。

異常成長する結晶の粒界は，みかけ上曲率の中心から遠ざかるように動く。しかし，局部的に

みれば副結品の曲率中心にむかつて動いているので矛盾はない。

3. 熱処理して粗大化した結品の表面を，干渉顕微鏡で観察した。干渉結jは 100μ以上の

大きい結晶粒では中央部は平らで粒界がするどくほれこんでいるが， 100μ 以下の小さい結品

の表面は結晶の外に向って凸な形態であることを示す。

4. HFを含む氷の徴結晶を粗大化させると， 最初の結晶粒界が成長した結晶粒の内部に

のこっていることが観測されたo

5. 粗大化にともなう個々の結晶の形を統計的にしらべると粗大化と共に 6辺形に近づい

ていく。

最後にこの報告を書くにあたり，低温科学研究所の黒岩大助教授に論文の推敵，実験結果

の検討に多くの時聞を割し、ていただきました。ここに厚く感謝の意を表します。
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Summary 

Two-dimentional grain coarsening of ice microcrystals produced on a slide glass 

was investigated cinematographicalIy as a function of the annealing time. The grain 

coarsening is achieved by the consumption of neighbouring crystals. This paper con-

tains the following subjects: the preferred direction on grain boundary migration， ab-

normal growth of grains， change of crystal shape occurring during grain coarsening and 

surface structures of developing crystals. The obtained results were: 

1. Curved grain boundaries migrated towards the center of curvature. The rate of 

migration of the curved boundary was proportional to a/r， whereσwas the specific 
boundary energy， r the radius of curvature. The obtained values of the rate of migra・

tion are listed in table 1. 

2. As r巴portedpreviously， the rate of grain growth decrease with time at a given 

temperature. However， when a grain was adjacent to a comparatively large grain com-

posed of many sub-grains， it grew at an abnormalIy rapid growth rate amalgamating 

sub-grains. In this case， no grain coarsening occurred between the sub-grains. The 
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curv巴d boundary of an abnormally growing grain migrated apparently towards the 

reverse direction of the center of curvature・ Thissituation seems to be quite opposite 

for the ordinary migration direction of curved boundaries. However， if we assume that 

the boundary of abnormally growing grains consist of many segments convexed to the 

sub-grains， there may be no contradiction between the two moJes of the migration. 

3. The surface structures of growing crystals were observed by use of an inter-

ference microscope. Interferograms indicated that deep grooves were formed at the 

grain boundaries as a result of annealing within vapor saturated atmosphere and that 

the center portion of grains larger than 100μin diameter was comparatively flat and 

smooth， but grains less than 100μin diameter had convex surfaces. 

4. When a grain coarsening occurred between pure ice crystals， no structure was 

observed at the surface of the developed crystals. But when a grain coarsening oc-

curred between HF doped ice crystals， discernible structures were observed at the sur-

face of the grown crystals. Grown crystals showed many traces of boundaries between 

the original microcrystals. These surface structures suggest that HF-impurities segre-

gated at the original boundaries were left behind the boundary migrations 

5. Change of individual crystal shape occurring during coarsening was observed 

Two-dimensional ice crystals formed on the slide glass consisted of various shapes from 

trilateral to nonagona1. After annealing for a considerable length of time， the frequ巴ncy

distribution curve of the shape of developed crystals showed that the maximum of the 

curve approached a hexagonal shape. 


