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上之和人 (Kazuto Ueno)

1. はじめに
科学技術の発達した現代においても、 日常身辺には未解決な自然現象がまだ多く存在する。図

1の、氷柱、Aufeis (icing)、航空機翼前縁の氷、琶は、成長するとき、過冷却水の液膜で覆われ
ている。 一方、鍾乳石や石灰華棚、金平糖は、成長するとき、それぞれ、過飽和の炭酸カルシウ
ム水溶液やショ糖水溶液の液膜で覆われている。氷柱や鍾乳石の表面にはリングを積み重ねたよ
うな規則正しい凸凹が存在し、 その間隔は lcm程度である [1, 2]。このことについて今から 80年

以上も前に、寺田寅彦は「自然界の縞模様」の中で、「氷柱や鍾乳石が簡単な円錐形または紡錘形
となるかわりに、 どうかすると、表面に週期的の搬 (しわ) を生じ、 その縦断面が波形となるこ
とがある。 この原因についてもあまりよく知る人がないようである」と記述している [3]。Aufeis
や石灰華棚は波状あるいはテラス状のパターンを示す [4,5]。これらの凸凹の振幅や間隔は、実験
や観測によると、流量、斜面の角度、風速によって変化することが知られている。 空気中の過冷
却液滴が航空機翼前縁に着氷する時、表面に数ミリメートルの凸凹が現れる。図 1の点線は、NASA
の低温風洞実験から得られた着氷プロファイルである。一方、実線は、TRAJICE2と呼ばれる着氷
コードを使った数値シミュレーションより得られた着氷プロファイルである。全体の大まかなプ
ロファイルは実験結果とよく一致しているが、細かい凸凹まで再現できていない [6]。着氷により

出来る氷の凸凹の間隔は、外気温、過冷却液滴量、風速に依存して変化することが知られている
[7]。 $E$ (ひよう) や金平糖の表面は、流量や回転数によっては、表面に数ミリメートルの角やス
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図 1. 氷 $($氷柱 $[1]$
、 Aufeis [4]. 航空機翼前縁への着氷 $[6]_{s}$ 琶 $[8])$

、 炭酸カルシウム結晶 (鍾乳

石、石灰華棚 $[$2, $5])$
、 ショ糖結晶 (金平糖 [9]) の表面にできる凸凹模様 最後は、塩化アンモニ

ウムの樹枝状結晶から成る mushy layer の界面近傍の様子 [10]。
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パイクが現れるときがある [8, 9]。上述のどれも昔からよく知られていた現象にもかかゎらず、こ
れまでこのような凸凹パターン形成メカニズムの普遍性に関する理論的研究はほとんどなかった。
界面形態不安定の基礎である Mull ins-Sekerka ($MS$) 理論によると、結晶化の際の潜熱や溶質

の拡散過程による不安定化と界面張カによる Gibbs-Thomson 効果にょる安定化の拮抗にょって界
面の安定性が決まる $[10-12]_{0}$ 例えば、過冷却融液の中で結晶が成長するとき、界面の突出部は前
方の温度勾配が大きくなり周囲よりも潜熱を逃がしゃすい。そのため、 この部分の成長が加速さ
れ、 平らな界面を不安定化する。 他方、 突出部で界面の曲率が大きくなると、界面の曲率と平衡
温度に関する Gi $bbs$-Thomson 関係から、突出部の融点が下がる。 その結果、その部分の実際の過
冷却度も下がり突出部が相対的に元に戻ろうとする傾向がある。固液界面の微小撹乱について線
形安定性解析を行うと、樹枝状結晶の先端間隔は $\lambda=2\pi\sqrt{l_{d}d_{0}}$程度となる [12]。ここで、$l_{d}=\kappa_{l}/V$

(
$\kappa_{l}$ は融液の熱拡散係数、 $V$ は成長速度) は熱拡散長でセンチメートルスケー，$\triangleright$である。 また、

$d_{0}=T_{m}\Gamma C_{p}/L^{2}$ ( $T_{m}$ は融点、 $C_{p}$ は定圧比熱、 $L$ は単位体積当たりの凝固潜熱) は界面張力 $\Gamma$ に

関連する毛管長でありナノメートルスケー $J\triangleright$である。 これらの代表的な値を $\lambda=2\pi\sqrt{l_{d}d_{0}}$へ代入

すると、樹枝状結晶の先端間隔は数 100 マイクロメートル程度になる。 このように、 図 1に示す
ような樹枝状組織 [10] の空間スケー，$\triangleright$と液膜流下の結晶成長の現象に現れるパターンの空間ス
ケールには大きなギャップがある。
上述の液膜流下の結晶成長では、液膜の厚さが 100 マイクロメートル程度で非常に薄い。そのた
めに、液膜内に拡散場は形成されず拡散による界面不安定は起きない。 また、 凸凹の波長が数ミ
リメートルから数センチメートルスケー $J\triangleright$だと曲率が小さいために Gibbs-Thomson効果を無視で
きる。 したがって、液膜流下の結晶成長時にできるパターンを説明するためには、熱拡散長 $l_{d}$や

毛管長 $d_{0}$ に代わる特徴的な長さを導入し、 $MS$ 理論とは違う新しいタイプの形態不安定性理論を

構築する必要がある。 固液界面の凸凹に依存して、表面張カや重カ、風の影響により液膜の気液
界面の形が変化すると、気液界面から空気中への熱や物質の輸送は変化する。逆に、気液界面の
形の変化は、せん断流れのある液膜内の熱や物質の輸送を変化させ、固液界面の撹乱の成長を左
右する。 このようにこの問題は、 平坦な斜面上の液膜流の不安定問題 [13]やそれに蒸発・凝縮の
効果まで考慮に入れて拡張したもの [14] とは違い、 固液界面と気液界面の両方の変形に伴う流れ
や熱物質の移動を考慮しなければならない点で、非常に複雑な移動境界問題のひとつであると
言える。

2節では、筆者の氷表面の凸凹形成に関する形態不安定性理論から得られた結果を紹介する。3
節では、図 1の現象に潜む普遍性を明らかにしてぃくために、理論を氷以外の結晶成長にも拡張
する試みの一端を紹介し、今後の課題や関連する問題について述べる。 4節では、今後の研究の
展望について述べる。

2. せん断液膜流れ下での氷の成長に関する理論モデルど実験
2-1. 空気流れのないモデル
氷柱が成長するには、氷柱の表面は薄い過冷却液膜で覆われ、相転移にょる凝固潜熱のほとん
どが空気中に放出される必要がある。氷柱の表面を覆う液膜のひとつの面は成長する結晶であり、
もうひとつの面は気液界面である。 以上のことを考慮して氷柱まわりに空気流れがない仮定のも
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とで、 氷柱の凸凹形成メカニズムに関する理論モデルが発表された [15-17] 。しかし、初期のモ

デル [15]から得られた結果では、実験結果や観察結果を説明できなかった。以下は、それに代わ
る新しいモデル [16, 17] から得られた結果である。適切な境界条件を用いて Navier-Stokes 方程

式に基づいて液膜内の流れを計算した結果、図 2 $(a)$
、

(b)に示すように、表面張力や重力の作用

により固液界面の凹凸の波長に依存して気液界面の振幅は変化すること、気液界面は固液界面に
対して上流側に位相がずれることを見出した。この位相のずれは液膜内の温度分布にも上流側へ
位相のずれを引き起こし、固液界面の凹凸部の上流側と下流側で非対称な温度分布を形成する。
そのため、固液界面上の温度は非常に僅かだが熱平衡温度からずれ、 波長による位相のずれの大
きさに依存して氷の成長の最も早い場所は変化する。
例えば、図 2(a) に示すように、気液界面に対する上流側への位相のずれが小さいとき、凸部の
上流側で温度勾配が大きく氷の成長が早くなり、下流側で温度勾配が小さく成長が遅くなる。そ
の結果、過冷却液膜内の固液界面の微小撹乱は不安定となり振幅が大きくなるだけでなく液膜流
れとは逆方向に移動することを見出した。これは、固液界面の凹凸部の上下で対称な温度分布を
形成し、界面の凸部のところは等温線の間隔が狭まり温度勾配が大きく氷の成長が早くなること、
界面の凹部のところは等温線の間隔が広がり温度勾配が小さく氷の成長が遅くなることによって
起こる界面の不安定化、つまり Mullins-Sekerka 不安定 [10-121あるいはラプラス不安定 [15] とは

違うことに注意しなければならない。一方; 図 2(b) に示すように、固液界面の凸凹の波長が短く
なるにつれて気液界面の上方への位相のずれが大きくなると、固液界面の凸部前方で温度勾配が
小さく氷の成長が遅くなり、 固液界面の凹部前方で温度勾配が大きく氷の成長が早くなる。その
結果、図 2(b) に示す波長の短い微小撹乱は減衰し平坦になろうとする。今の場合、 固液界面と気
液界面の温度差は一定ではないので、単純に、液膜厚さの小さいところは温度勾配が大きく、液
膜厚さの大きいところは温度勾配が小さいとすることはできない。

$\prime\backslash a./$

$\backslash /f^{\backslash }\}$

図 2. 固液界面の凸凹の波長 ((a) lcm、
(b) $2nm$) の違いによる気液界面の形と成長の関係。氷

の表面は過冷却な液膜流で覆われ、空気中には流れはないものと仮定している。赤い長い矢印の
付いた位置で氷の成長が最も早く、赤い短い矢印の付いた位置で成長がもつとも遅い。

固液界面の撹乱について線形安定性解析を行い、氷柱の表面に出来る凸凹の波長 $\lambda$ を決定する

簡単な式 $\lambda=2\pi(a^{2}hPe/3)^{1/3}$ がはじめて導出された [18]。ここで、 $Pe$ は流れによる熱輸送と拡散
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による熱輸送の比であるペクレ数である。 $MS$ 理論とは違い、液膜厚さ $h$ と気液界面に働く表面張

力 $\gamma$ に関連した毛管長 $a=\sqrt{\gamma/(\rho_{l}g)}$のふたつの特徴的な長さが凸凹の波長のスケー，$\triangleright$を決定する。

ここで、 $\rho_{l}$ は水の密度、 $g$ は重力加速度である。実際に、 $Pe$
、

$h$
、 $a$ の典型的な値を上の式に代

入すると、氷柱の凸凹の波長が観察や実験で観察されるのと同じ lcm程度になる。
[16-18] では、 氷柱の凸凹の波長以外にも、流量や斜面の角度を変えることによって氷の凸凹の
波長が変化すること、凸凹は液膜流れとは逆方向に移動することを予測した。 この理論予測を検
証するために、長岡 (新潟県) にある雪氷防災研究センターの協カを得て実験を行った。傾斜し
た基盤の上端部から水を供給しながら氷を成長させ、様々な流量と傾斜角度で界面の凹凸の波長
を測定した結果、理論の予測通り凸凹の波長は流量や傾斜角度に依存して変化することが確かめ
られた [19]。また図 3に示すように、樋の上に出来た氷の凸凹が時間とともに上方に移動する様
子が実験ではじめて観察された [19]。最近、 トロント大学のグループも氷柱上の凸凹が液膜流れ
とは逆方向に移動することを観察した [20]。

[15-18]では、氷の凸凹の長さスケー，$\triangleright$に比べて液膜厚さは非常に小さいので長波長近似を
用いた解析を行なったが、 [19] では、 長波長近似なしの数値計算を行なった。 その結果、
[16-18]の長波長領域での解析結果は数値計算結果とよく一致し、長波長近似に基づいた解析
結果が正しいことが証明された。 一方、 [15]のモデルを数値的に解いた結果、 固液界面の成
長率はすべての波数に対して正の値をとり、 [15] の解析より導かれた氷柱の凸凹の波長 $\lambda$ を決
める式は再現できなかった [19]。

図 3. 氷の凸凹の上方への移動の様子。赤い矢印をつけた凸部が時間とともに赤い点線を通過して
いる。

2-2. 自然対流モデル
[15-19]では、氷柱まわりに空気流れがないことを仮定した。 図 4(a)に示すように、氷柱が成

長する際に液膜を通して空気中に放出された潜熱にょり密度変化が生じ上昇流が起こるモデルを
新たに考えた [21]。このとき、気液界面前方に幅 $\delta$ の温度境界層が出来る。氷、液膜流、空気中
の自然対流内の熱の移動と水-空気界面形状から、氷-水界面の撹乱の成長条件を計算した。 図
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4(b) に示すように、氷柱の径方向の成長速度�、気液界面温度 Tla 、温度境界層幅 $\delta$ 、固液界面の

凸凹の無次元位相速度 $v_{p}$. は、 外気温 $T_{\infty}$ に依存して変化する。外気温が低下し温度境界層幅 $\delta$ 力;

小さくなると、気液界面前方での温度勾配が大きくなり成長速度�は大きくなる。一方、氷柱上
の凸凹の波長 $\lambda$ は自然対流程度ではほとんど変化しないことがわかる。 依然として凸凹の波長は

空気流れを無視して導かれた式 $\lambda=2\pi(a^{2}hPe/3)^{1/3}$ によって十分近似できる。自然対流による空気

流れは $0.1m/s$ 程度なので、気液界面に働く空気流れのせん断ストレスや圧力変動は非常に小さ
く無視でき、表面張力や重力のみが依然として気液界面の振幅や位相を決めるためである [21]。

図 4. (a) 自然対流モデル。 (b)氷柱の径方向の成長速度 $\overline{V}$

、 気液界面温度乃 a 、 温度境界層幅 $\delta$

、

固液界面の凸凹の波長 $\lambda$ と無次元位相速度 $v_{p}$. の外気温孔による変化 最下段は空気流れがない

場合の $\lambda$ と $v_{p}$. の値である。
2-3. 強い空気流れのあるモデル
航空機翼前縁や風カタービン翼、送電線への液膜を伴う着氷現象を解明するために、理論は新

たにブラジウス型の強い空気流れ $(u_{\infty}=5\sim 30m/s)$ の液膜流れへの影響を取り入れた形に拡張

された [22]。着氷によりできた構造物上の凹凸は、揚力や抗力などの空力特性に大きな影響を与
えるので、それらの着氷防止対策は工学的にも非常に重要な課題である [6]。図 5(a)では、液膜

流と空気流れに対する Nav $i$ er-Stokes 方程式、基盤・氷・液膜層空気内のエネルギー方程式、
液膜厚さを決める方程式が、氷-水と水-空気両界面での境界条件を通してカップルしている。 こ

の複雑な系を解く数値計算プログラムを開発し、結晶界面の凹凸の波長や振幅の流量、傾斜角度 $\theta$

、

風速 $u_{\infty}$ 依存性を調べた。 自然対流による空気流れの場合に比べてブラジウス型の空気流れでは、

風速による固液界面の凸凹の波長の変化は大きく、風速が大きくなると波長が短くなることを見

88



出した。風速が大きくなると液膜厚さが小さくなるためである。 このことは低温風洞実験結果
[4, 7] とも一致する。

気液界面での局所熱伝達係数 $h_{x}$ を非摂動部分夙と摂動部分 $h_{x}’$ に分ける。 ブラジウス型の空気

流れのとき、 $\overline{h}_{X}=0.292K_{a}\sqrt{u_{\infty}/(\nu_{a}x)}$ である [23]。ここで、 $K_{a}$ は空気の熱伝導係数、 $\nu_{a}$ は空気

の動粘性係数、 $x$ は水の供給源からの距離である。風速が大きくなると $\overline{h}_{X}$ の値が大きくなるので、

気液界面からの潜熱の放出が促進され氷の成長速度の非摂動部分は大きくなる。図 5(b)は、熱伝

達係数の摂動部分 $h_{X}’$ の大きさを非摂動部分 $\overline{h}_{x}$ で割った値の風速依存性を示している。実線は、空

気流れによるせん断ストレスや圧力の変動の気液界面の形への影響を考慮した場合で $|h_{X}’/\overline{h}_{x}|$ の

値はある風速以上では徐々に減少しているのがわかる。そのため、固液界面の撹乱の成長率は

火。。 $(\zeta/|/s)$

図 5. (a) ブラジウス型の空気流れモデル。 基盤の上に氷が成長するとき、氷の表面は過冷却な

液膜で覆われ、重力と風の摩擦力で液膜は流れる。上端からの水の供給量、斜面の角度 $\theta$、風速 $u_{\infty}$

によって氷の凸凹の振幅と波長は変化する。 (b) 気液界面での局所熱伝達係数の摂動部分 $h_{x}’$ の大

きさを非摂動部分 $\overline{h}_{x}$ で割った値の風速 $u_{\infty}$ 依存性 [22]。

ある風速以上では風速とともに減少し、氷の凸凹の振幅も小さくなる。 このことは実験結果 [4]
とも矛盾していない。風速が大きくなるにっれて空気流れによるせん断ストレスや圧カの変動が
気液界面を平坦にしようとし、気液界面からの潜熱の放出が小さくなるからである。一方、空気
流れによるせん断ストレスや圧力の変動の気液界面の形への影響を無視してしまうと、図 5(b)の

点線に示すように、 $|h_{x}’/\overline{h}_{X}|$ の値は風速とともに増加し続ける。この場合だと、気液界面からの潜

熱の放出が大きくなり氷の凸凹の振幅は限りなく大きくなってしまう。図 1の航空機翼前縁への
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着氷の数値シミュレーション結果が細かい凹凸を再現できないのは、撹乱による熱伝達係数を正
しくモデル化できていないためであると考えられる。このようにせん断流れのある過冷却液膜か
らの結晶成長に関して強い風の影響まで考慮した形態不安定性理論が完成し、風速が非常に小さ
いときには、この理論は氷柱の凸凹形成モデル [16-19]に帰着する。強い空気流れは気液界面の形
を変え界面からの潜熱の放出率を変化させる。．固液界面の成長条件は、薄い液膜を通して気液界
面上での境界条件に非常に敏感であることが示された [22]。

3. モデルの拡張と今後の課題
3-1.氷と炭酸カルシウム結晶が作るパターンの類似性
氷柱では、表面を覆う過冷却な液膜を通して潜熱を空気中に放出して氷が成長する [1]。鍾乳石

では、表面を覆う過飽和な炭酸カルシウム水溶液から二酸化炭素を空気中に放出して炭酸カルシ
ウムが析出する [2, 5]。氷柱と鍾乳石のこのような基本的形成メカニズムの違いにより、それぞれ
の結晶の成長速度は桁違いに違うのだが、面白いことに、これらの表面に出来るリング状の凸凹
の間隔はどれも約 lcm程度である。図 6(a)は、低温実験室で傾斜した樋の上に単位幅当たりの流

量率 $Q/l=160/3[(m\mathcal{U}h)/\ovalbox{\tt\small REJECT}]$で水を流し凍結して出来た氷の凸凹の波長の斜面の角度依存性の筆者

の理論結果 (実線) [16] と実験結果 $(\bullet [19]_{\backslash }\triangle[24])$ を示す。図 6(b) は、地質学者の Pentecost
による石灰華棚のポンドのクレスト間隔の斜面の角度依存性の観測結果 $(\bullet$ $)$ であり，実線は
Hammer による経験側に基づいたフイッテイングを示す [5]。図 6(c)は、 筆者の氷表面の凸凹形成
に関する形態不安定性理論を、せん断液膜流れ下での化学反応を伴う炭酸カルシウムの結晶成長
問題に拡張したモデルより得られた数値計算結果である [25]。図 6(c) の波長は、 流量率

$Q/l=10-10\propto(mVh)/cm]$の範囲で計算した波長を平均したものである。図 6のどれも斜面の角度が

小さくなると波長が長くなるのは、液膜厚さが大きくなるからである。

図 6. (a) 氷の凸凹の波長の斜面の角度依存性の理論結果 [16] と実験結果 [19, 24]。 (b)石灰華棚
のポンドのクレスト間隔の斜面の角度依存性の観察結果と fitting[5]. (c) 炭酸カルシウム結晶
の凸凹の波長の斜面の角度依存性の理論結果 [25]。

理論上は、氷と炭酸カルシウム上の液膜の流れは Nav $i$ er-Stokes 方程式と連続の式で支配され
ており、液膜内の温度場と二酸化炭素の濃度場の移流拡散方程式の形も同じである。 唯一の違い
は、 水中での二酸化炭素の拡散係数の値が水の熱拡散係数の値に比べて 2桁小さいことである。
そのため、流量が同程度の時、 二酸化炭素の輸送において流れと物質拡散の比から定義されるペ
クレ数の値は、潜熱の輸送において流れと熱拡散の比より定義されるペクレ数の値よりも 2桁大
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きくなる。 それにもかかわらず、波長の角度依存性は両者で同じ傾向を示し、斜面の角度が 90
度のときはいずれも波長は lcm程度である。両者のパターン形成に本質的なことを抽出し共通性
を数学的に証明できれば、寺田寅彦が 80年以上も前に言及したことに対してきちんとした物理的
説明を与えるであろう。
鶏の卵の殻は方解石結晶となった炭酸カルシウムで構成されていて、方解石結晶の生成を促進

する特殊なタンパク質が含まれていることが知られている。また、 コンクリートの割れ目に浸透
した酸性雨は石灰を溶解し、 その強アルカリ性の溶解水から二酸化炭素を放出して炭酸カルシウ
ムが再結晶化する速度は、石灰岩洞窟内の生成物速度より格段に早い [26]。特殊なタンパク質を
利用する、 あるいは強アルカリ性の水溶液を用いるなどして、炭酸カルシウム結晶の成長を促進
させ上述の理論モデルの検証を行うことが可能かもしれない。

3-2. 金平糖の角形成の問題
1569年にポルトガルの宣教師が織田信長に鉄砲とともに金平糖を献上したと言われている

[27]。いまだに金平糖の数ミリメートルスケー，$\triangleright$の角を明快に説明することのできるモデルや理
論は提案されていない [9]。筆者の氷表面の凸凹形成に関する形態不安定性理論を改良し金平糖
の角形成問題へ適用する。 ドラム内で回転する粒子を覆うショ糖溶液膜内の速度分布をモデル化
し、 ショ糖の析出ど温度場と回転によるショ糖液膜内のせん断流れを連成して解いた。図 7(a),
(b) は、 $3mm$ の種粒子から成長したショ糖結晶の粒子径 $d$ と角の間隔 $\lambda$ との関係を示す。 (a) $\ovalbox{\tt\small REJECT}$ま、
酒井と早川らによる実験結果 [9]であり、 (b) は著者の理論モデル [28]から得られたものである。
(a) (b)

図 7. ショ糖結晶の粒子径 $d$ と角の間隔 $\lambda$ との関係。 (a) 実験 $[9]$
、

(b) 理論モデル [28]。パラ
メータ $\alpha$ の値が大きいほど供給するショ糖水溶液の量が多いことを示す。

ここでモデルでは、物性値はショ糖水溶液の濃度にも依存するが、動粘性係数を除いては水と同
じオーダーであるとし、 ドラムの回転数 $\omega$ は実験と同じ $3rpm$

、 時刻 $t$ でのショ糖溶液の供給量

$Q=\alpha(t+t_{0})^{2}$ は実験と同じとした。 $t_{0}$ は初期時刻である。一番の違いは、 ショ糖水溶液の動粘性

係数の値が水の動粘性係数の値に比べて 100倍大きい点である。実験とモデルの両方とも、角の
間隔は粒子径の増加に伴い増加し、その間隔は氷柱の凸凹の間隔に比べ短く数ミリメートルスヶ
–,$\triangleright$である。低温実験室で垂直な樋の上に水を流し氷を成長させたとき億、樋の上端から供給す
る流量が多くなるにつれて液膜厚さが大きくなり、 波長が僅かずつではあるが長くなることが観
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察されている [19]。ただし、金平糖の実験では波長の流量依存性 ( $a$ の値の違い) が小さいのに

比べ、現モデルから得られた結果では流量依存性がまだ大きいので改良の余地がある。実験では、
ドラムの回転速度を $3rpm$から $6rpm$ に上げると、 ショ糖の初期の角が早く現れることが観察され
ている [9]。これは、回転速度が増加するとショ糖水溶液の液膜厚さが小さくなるためである。
このことは、低温実験室で傾斜した樋の上に水を流し氷を成長させたとき、樋の傾斜面の角度が
増加すると液膜厚さが小さくなり、氷の初期の凸凹が早く現れることと同じである [28]。

ドラムが回転することにより粒子はドラム内で回転移動するのだが、現モデルでは、ショ糖液
膜で覆われていない乾燥した粒子の回転速度とショ糖液膜の衣を着た粒子の回転速度の比をパ
ラメータとしている。理論的にはドラムと粒子に挟まれたショ糖水溶液の粘性による摩擦力を導
出し、 粒子の回転速度を決定しなければならない [29, 30]. また現モデルでは、粒子どうしの衝
突によるショ糖液の付着や蒸発による液膜厚さの変化をショ糖液膜の気液界面の運動学的条件
に考慮していないので、wet granular matter の問題との関連でモデルを修正する必要もある。
金平糖の角と同様な構造は、胆石、尿路結石の中にも見つかる $[$27, $31]_{0}$ 胆石や結石に伴う痛み
はこれらの角が原因らしいので、金平糖の角が出来る仕組みを解明できれば胆石や結石の角の生
成を抑制し痛みを軽減する医療的な方法が見つかるかもしれない。また、積乱雲の中で上昇気流
に吹き上げられて落下を繰り返す氷晶が琶 (ひよう) やあられに成長したときスパイクができて
降ってくることがある。実験でも、琶のまわりが過冷却液膜で覆われているとき、 琶の回転数に
よっては表面にスパイクが現れることが知られている [8]. これらの問題に対しても、結晶にかか
わらず、角やスパイク形成に関する普遍性を物理的に明らかにする必要がある。

3-3. 非平衡下での曖昧な二相共存問題
約 50年以上前から、航空機翼前縁への液膜を伴う着氷問題では、凍結せずに氷の中にとりこま
れる水の存在が指摘されていた。低温室での風洞実験によると、この水の含有率 (スポンジネス)

は、 外気温、空気中の過冷却液滴量、風速により変化することが知られていたが、 いまだにこの
ことを説明できるモデルや理論は存在しない。例えば図 8(a) は、水の含有率の外気温依存性を示
す。水の含有率は、融点近傍で 30%程度であり外気温の低下とともに減少し、Ludlam limit 温度
(図では約-15℃)で完全に氷だけになる [32]。

(a)

$pongy ce
ice

$*$ $a$ 5 $\vee/0$

$7\sim\cdot-/mw\cdot N$

図 8. (a) ice fraction の外気温依存性 [32]。直線より上の部分が水の含有率を示す。 (b)

air-water spongy ice-ice 系のモデル [22]。

また、 古典的 Stefan 問題 $[$ 10, $12]_{\backslash }$ 氷柱上の凸凹形成に関する初期の理論モデル [15], 航空
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機翼前縁への着氷時に出来る凸凹形成に関するモデル [33] では、 固液界面上での温度は常に熱平
衡温度で一定であると仮定している。 しかし、 この境界条件のもとで液膜内の温度分布を計算し
た結果、すべての固液界面の撹乱が不安定になり特徴的な長さスケー，$\triangleright$をもつ凸凹は現れない
ことがわかっている [19, 221。このようなスポンジネスの存在や固液界面上の温度の問題から、
固液界面は厚みがないと仮定せずに、図 8(b) に示すように、完全な液膜層と完全な氷の間に水を
含んだ氷から成る spongy ice層を導入する必要があるように思える。 このアイデアは、図 1の樹
枝状の多孔性媒体である mushy layer [10, 34]やせん断流れ下での固液共存の問題 [35]で導入され
た 1から $0$ の範囲で固相から液相へ滑らかに変化するオーダーパラメータの概念に基づいている。
ただし、 図 1の mushy layer 上の融液領域は半無限と仮定しているが、有限厚さの液膜の場合は、
気液界面という境界の存在のため問題はより複雑になる。
具体的には、 $ice-$ spongy ice、 spongy $ice-$water、 water–air での境界条件から、spongy ice
層液膜層空気内の流れの方程式、氷．spongy ice 層・液膜層・空気内のエネルギー方程式、
水の含有率を支配する方程式を連成して解く必要がある。特に、風速が大きくなり非平衡度が増
すと、 空気流れによる圧力やストレス変動が液膜を通して spongy ice層まで浸透し、 spongy ice
層内の水の含有率や温度が変化する可能性がある。 この予想を検証するために、 これまでの著者
のモデル [16-19, 22] を有限な界面厚さをもっものに拡張し、 spongy ice層内の水の含有率や温度
の分布、 spongy ice 層の厚みの外気温、過冷却液滴量、風速依存性を計算し実験結果 [7, 32] と比

較する。及び spongy ice 層内の粘性率や温度分布とせん断率との関係を物理的に明らかにする。

4. まとめと今後の展望
著者の構築した液膜流下の氷の成長時における界面の形態不安定性から得られた結果を紹介し、

液膜流下の炭酸カルシウム結晶やショ糖結晶が作るパターン形成の問題への応用を試みた。 過冷
却水の液膜、過飽和の炭酸カルシウム水溶液やショ糖水溶液の液膜に、重カ、風にょる摩擦カ、
ドラムの回転によりせん断流れが作られると、氷、 炭酸カルシウム、ショ糖の結晶表面上に数ミ
リメートルから数センチメートルスケールにわたる凸凹が現れる。液膜の厚さは、供給する流量、
斜面の角度、風速、 ドラムの回転速度などによって変化し、 液膜の厚さと固液界面の凸凹の振幅
や波長には相関があることを見出した。
ここでは、結晶成長時のパターン形成のみを取り扱ったが、氷の融解時にもパターンが現れる

ときがある [36, 37]。また、配管内の流れ加速腐食で進行したエロージョン．コロージョンに
よる配管板厚の減肉の問題では、腐食表面に多数の凸凹部分を有する 「鱗状模様」 と称され
る特徴的な表面が観察される [38]。類似の現象は、洞窟内の岩石や氷塊の溶解や侵食にょり出
来る scallopパターンにも現れる $[5]_{0}$ 乱流領域での侵食のメカニズムを解明し腐食の進行を抑
制することは工学的にも重要な課題である。

これまでの著者の理論はどれも界面の微小撹乱による線形安定性解析に基づいている。今後、
弱非線形解析を行い、 図 1の現象に共通する界面の振幅方程式を流体カ学と熱カ学関係の基礎式
より導出し、現象に内在する普遍性をひとっの方程式から説明できるようにする。液膜流れ下で
の結晶成長の問題は、成長し変形する結晶界面が流体場、 温度場、濃度場に影響を与え、同時に
流体場、 温度場、濃度場の変化は界面の成長に影響を及ぼす。界面の有限変位の効果を見るため
に、成長する固液界面とその変形に伴う気液界面の変位を高精度に追跡できる、薄膜流れ下の結
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晶成長に特化した数値解析的手法を開発する必要がある。この試みは、コンピュータグラフィツ
クスの研究者たちの間でまさに始まろうとしている [39]。

流れによる熱の移動があるときの固体・液体あるいは液体気体界面における一次相転移の動
的側面はよく理解できていない [40]。そのため、界面での相変化を伴う伝熱現象と自由表面流あ
るいは空気流が連成する移動境界熱流動問題は未解決課題の宝庫であり、格好の非平衡相転移の
問題である。寺田寅彦はかつて、「 $B$常身辺には日本人に親しみのある、あるいは日本人だからこ
そ気がつく自然現象がいくらでもある。われわれの脚元に埋もれている宝を忘れてはならない。」
と言っている [41]。ここで紹介した身近な現象を通して一次相転移の動的側面を明らかにしてい
きたい。
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