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Double-diffusive convection during crystal growth in a supersaturated solution was investi

gated by experiments .and numerical analysis . A solution was enclosed in a rectangular vessel 
holding a molded polycrystal on one of its vertical walls ， and was cooled from the opposing wall 
at a constant rate. The flow of solution was visualized using tracer particles ， and changes in 

temperature and concentration were measured at several points in the vessel . As crystals grew， 

a horizontally stucked multilayer was developed in the upper part of the vessel . The multilayer 

was found to originate from warmer， solute-deficient fluid ejected from crystal surfaces. More

over ， a simple mathematical model neglecting the volumetric increase of growing crystals was pro

posed to describe the flow behavior of solution during crystal growth . The results of numerical 
calculation using FDM revealed the development of concentration field with growing crystals . 
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1 . 緒 言

晶析操作 は優れた分離 ・ 精製技術 と し て古 く か ら 工業上重要な役割 を担 っ て き た が， 近年 は融液晶
析が機能材料製造技術 と し て脚光を浴びてお り ， さ ら に冷熱を必要 と し な い潜熱蓄熱技術 と し て の可
能性 も 検討 さ れ る よ う に な っ て き た。 通常の溶液晶析が溶液中 に懸濁 し た結品の強制対流下での成長
を扱 う の に対 し ， 融液晶析や潜熱蓄熱では液相中に設置 さ れ た バ ル ク 結晶 が 自 然対流下で成長す る 場
合を対象 と す る こ と が多 い。 こ の際， 結品の成長 は結晶化熱の放出 に よ る 熱対流を 引 き 起 こ し ， 溶液
が多成分系 で あ れ ば そ れ に加え て低濃度溶液の排出 に よ る 溶質対流が発生す る 。 こ の よ う な流れ は逆
に結晶の成長速度や形状 に 大 き な 影響を及ぼす た め， 両者の相互関係を解明す る こ と は極め て重要で
あ る が， こ の点を意識 し た研究 は あ ま り 見受 け ら れな い。

一方融液凝固の分野で は可視化の困難な 融液の代わ り に透明 な水溶液を用 い た検討が多数行われて
お り ， そ の 中 に は高濃度溶液の冷却 に よ る 溶質の析出 を 取 り 扱 っ た 研究 も あ る し 2 . 4 . 6 ) 。 し か し ， い
ずれ も 準安定領域が狭 く 殆 ど平衡状態を保 っ た ま ま 結晶が成長す る 系を対象 と し て お り ， ま た氷の析
出が同時に起 こ る 程冷却度の大 き い条件が扱われて い る 。 晶析操作の よ う に過飽和 (過冷却) 状態で
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溶質の み が結晶 と し て成長す る 系 を対象 と し た研究 は見 ら れな L 、 。
そ こ で筆者 ら は比較的広 い 準安定域を持つ ス ル フ ァ ミ ン 酸 ア ン モ ニ ウ ム 水溶液を対象に， 過飽和溶

液か ら 結晶が成長す る と き 液相側 に発生す る 自 然対流の挙動 と 結晶成長の関係 に つ い て実験的検討を
行 っ て き た。 前報 5 ) で は矩形容器 に封入 し た飽和溶液の側方冷却 に よ り バ ル ク 結晶 を成長 さ せ， 流 れ
場の可視化 と 局所温度の測定を行 っ た。 そ の結果， 結晶の成長に伴い液相上部 に水平多重セ ルが形成
さ れ る こ と が判明 し た。 こ の流れ構造 は熱対流 と 溶質対流が複合 し た二重拡散対流 に よ る も の と 推定
さ れ る が， セ ル内 の 濃度 に 関す る 情報が無 い た め 明確な議論 は不可能で あ っ た。

そ こ で本研究で は前報 と 同様の系を対象に電気伝導度法に よ る局所濃度の測定を行い， 濃度変化 と 流れ
構造の関係につ いてよ り 詳細な検討を加え た。 さ ら に， 流れ場 と 濃度場の関係を明確にす る 目 的で結品密
度を無限大と仮定 し た簡略な結品成長モデルを提案 し， 数値シ ミ ュ レー シ ョ ン と実験結果の比較検討を行 っ た。

2 . 実 験
2 ・ 1 実験装置及 び方法

図 1 に実験装置 の概略を示す。 試験槽 は内法寸法が高 さ Hニ40mm， 幅L=30mm， 奥行 き W=30mm
の矩形容器で， 壁面 は厚 さ 20mmの透明 ア ク リ ルで あ る 。 た だ し 右壁面 は厚 さ 5mm の 銅板 を 用 い た
冷却面 と な っ て お り ， 隣接 し た冷却室を流れ る ブ ラ イ ン に よ っ て温度が制御で き る O 対向す る 左壁 の
中央 に は縦20mm， 横26mm， 深 さ 3 mmの窪みが設 け ら れて お り ， こ こ に 粉砕結晶 を プ レ ス 整形 し
た バ ル ク 結品を埋め込む。 実験開始前 に バ ル ク 結晶が溶出す る の を 防 ぐ た め， 左壁面 に は プ ラ ス チ ッ
ク 板を挿入 し て結晶 と 溶液が遮断で き る よ う に な っ て い る 。 な お， 試験槽 は前面の 可視化面を除 き 全
て厚 さ 60mm の発泡 ス チ ロ ー ル に よ り 断熱 し た。

本実験で は流れ場の可視化， 局所温度及 び濃度の測定を行 っ た。 流れの可視化 に は粒子 ト レ ー サ 一
法を用 い た。 ト レ ー サ ー は， 密度が供試溶液 と ほ ぼ等 し く な る よ う 組成を調整 し た ポ リ メ タ ク リ ル酸
メ チ ル と タ ル ク の混合物を溶解， 固化 さ せ て粉末化 し た も の で あ り ， そ の 粒子径 は 50 � 100 μ m で あ
る 。 試験槽下部か ら ス リ ッ ト 光を あ て， 試験槽前面よ り 流れを観察 し た。 な お， ト レ ー サ ー の存在 に
よ り 結晶の成長が促進 さ れ る よ う な こ と は な い 九

ま た流れの可視化 と 同時にO . lmm の ク ロ メ ル ア ル メ ル熱電対を用 い て局所温度の 経時変化 を 測定
し た。 熱電対の位置 は図 I に 1 � 7 の × 印 で示 し た通 り で あ り ， 左壁か ら 2 mm及 び、 15mm， 上壁か
ら 7 mm， 20mm ， 33mm の 6 点 と 右壁中央の 1 点で あ る 。

一方， 濃度の測定 は図 2 に示す よ う な 自作の 白金電極 プ ロ ー ブを用 い た電気伝導度法に よ り 行 っ た。

白 金板
熱電対

4 
試料結品 (奥行き 26mm)

図 l 実験装置の概略図 図 2 濃度測定用 白金電極
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プ ロ ー プ は 4 mm X 4 mm X O . 1mmの 白金板 2 枚を ガ ラ ス 枠の 内側 に 固定 さ せ た も の で あ り ， 溶 液 の
電気伝導度 と 温度を測定すれば溶液濃度が決定で き る 。 こ の 電極 に よ る 濃度 の 測定精度 は ::t O . 15wt
% で あ っ た。 測定 は図 l の点 4 及び 5 に対 し そ れぞれ別個 に 行 っ た。 な お， ト レ ー サ ー の混入 は濃度
測定の妨げ と な る た め， 濃度測定 に 際 し流れの可視化 は行 っ て い な い。
2 ・ 2 実験条件

本研究で は供試溶液 と し て準安定域が比較的広 い ス ル フ ァ ミ ン 酸 ア ン モ ニ ウ ム (NH.S03NH2) 水
溶液を使用 し た。 こ の溶液 は無色透明 で あ り 可視化 に も 適 し て い る 。 溶液濃度 は66 . 7wt% ， そ の 飽
和温度 は20"C で あ る 。 実験 は飽和状態 (す な わ ち 初期温度 は20OC) か ら 開始 し ， 冷却速度 はr， =O .05 ，
O . lK/minの 2 通 り と し た。
2 ・ 3 結品成長領域

図 3 に本研究で使用 し た NHßOaNH2 水溶液の溶解度曲線を実線で示す。 液中 に 結 晶 が含 ま れ て い
な い場合未飽和溶液が冷却 さ れて飽和溶液 と な っ て も 核発生 は起 こ ら ず， さ ら に冷却が進み過冷却度
が あ る 程度大 き く な っ た と き 初 め て結晶が析出す る 3 )。 こ の点を結ん だ も の が過溶解度 曲線で あ り ，
そ の上部が不安定域， 下部が準安定域 と な る 。 一方溶液中 に既存結晶があ る 場合 は準安定域で も 結晶
成長が起 こ る が， NHßOaNH2 水溶液の場合結晶共存下で も あ る 程度過冷却が進行 し な い と 結品 は析
出 し な い 九 そ こ で， 結品共存下で初め て結 晶 が 析 出 す
る 濃度を擬溶解度， そ れを結ん だ も の を擬溶解度曲線 と
定義 し た ・ 。 図 3 の破線 は擬溶解度 曲 線 を 実 測 し た 結果
を示す。 破線 と 実線の 間で表 さ れ る 領域で は結晶が共存
し て い て も 肉眼で観察 さ れ る よ う な 結晶成長は起き な い。
図中の各曲線 は次の よ う な Clausius -Clapeyron 型 の 式
で表 さ れ る 。

溶解度曲線 : ln c" = 10 .92-1645/T (1) 
過溶解度曲線 : ln c" = 10 . 77-1557/T (2) 
擬溶解度曲線 : ln c" = 10 .82-1590/T (3) 

こ こ で c" は溶媒基準濃度 [g-solvent/100g-sotute] ，
は絶対温度 [K] で あ る 。
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NH.SO，NH， 水溶液の溶解度曲線

3 . 数値解析
3 ・ 1 支配方程式

液相側 の支配方程式を導出す る に あ た り ， (1) 現象 は二次元的 に起 こ る ， (2) 流体 は非圧縮性で あ
る ， (3) 容器内の流れ は層流で あ る ， (4) Boussinesq 流体近似が成 り 立つ ， と 仮定 し た。 渦度 ・ 流
れ関数法を用 い る と ， 無次元化支配方程式 は以下の よ う に な る 。

図 3
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- た だ し こ れ は結品が析出 し た と き の結晶近傍に お け る 温度 と 濃度を表 し て お り ， あ く ま で便宜的に定義 し た も
の で あ る 。 既存結晶表面の温度 と 濃度を厳密に測れば， 飽和 も し く は そ れに近い状態に あ る と 考え ら れ る が， 非
常に難 し い議論で あ る 。
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3 ・ 2 結品成長モ デル

本解析で は結晶成長の条件を次の よ う に モ デル化 し た。 (5) 既存結晶か ら の み結晶 は成長す る 。 (6)
結晶表面の状態が擬溶解度曲線に達 し た ら 結晶の成長が始 ま り ， 以後 は擬溶解度曲線 と 溶解度曲線 に
挟 ま れ る 領域 に お い て結晶成長が起 こ る 。 (7) 結晶成長 は溶液濃度 と 飽和濃度の差を推進力 と し て起
こ り ， 結晶の線成長速度 d iI / dt は次式で与え ら れ る 。

(8) 

d il ーァ =Ko rþ (c- CJ dt 
こ こ で K。 は結品成長速度係数， φ は形状係数で あ り ， そ の積 K。 φ を線成長速度係数 と い う 。 一方，
固液界面 は結晶の成長に伴 い変化 し ， し か も そ の形状が複雑に変化す る た め， そ の モ デル化 は非常に
難 し い。 そ こ で， (8) 結晶の密度 は無限大で あ り ， 結晶が成長 し で も 結晶面 は初期状態の ま ま 変化 し
な い も の と 仮定 し た。 実際 は結晶の成長に伴い 固液界面が複雑化 し 界面面積 も 増加す る た め， こ の モ
デル に よ る 結晶成長量の計算値 は 明 ら か に実測値 よ り も 小 さ く な る 。 し か し ， 結品成長に伴 う 濃度場，
温度場， 流れ場の変化の大略を把握す る と い う 本計算の 目 的 は果た せ る も の と 考え た。 そ れ は， 結晶
近傍の流れ は複雑で あ る が， 液側の温度及び濃度境界層 は非常 に薄い た め， そ こ での流れが液相全体
の流れ構造 に及 ぼす影響 は小 さ い と 推察 さ れ る か ら で あ る 。 さ ら に ， (9) 結 晶 の 熱容量 はO で あ り ，
結晶化熱 は すべて液相 に放出 さ れ る と 仮定す る 。
3 ・ 3 境界条件
図 4 に解析領域 と 境界条件を示す。 初期温度 Ti， 初期濃度 Ci で均一な静止 し た 飽和溶液 を 右壁面 よ
り 一定速度で冷却す る 。 上下壁面お よ び左壁面 (中央部 に試料結品が存在) は断熱， 四面全て物質移
動 は零 と す る 。 た だ し結晶面 に お い て先の仮定 (6)
に示 し た結晶成長条件が満た さ れ た 場合， そ の 位
置 で の条件 は以下の式に よ っ た。

(9) 

Y 
次9 次7= 0.一一 = 0
ÔY ' ôY 

。 θ D(C i - CO) ・ __ àC -一一
θX k (T， - To) 

-� ， 
àX 

さ ら に全壁面上で流れ関数 と 速度 を 零 と し た 。 後
者の条件を渦度で表す と 図 4 下方の式の様 に な る 。

以上の基礎方程式を対流項に は 1 次の風上差分，
他の空間徴分に は 中央差分， 時間微分 に は後退差
分を用 い て離散化 し ， SOR 法を用 い て数値的 に 解
い た。 こ の系で は結晶面近傍 の 極狭 い 領域 に 大 き
な 濃度 と 温度の勾配が発達す る と 考え ら れ る た め ，
左右壁面近傍が密 と な る よ う な 不等分割格子 を 用
い た。 分割数 は30 x 32 で あ る 。

θ = 1 - V，'l' 
次ブ一一 = 0
8x 

X 

19;=C;=l 
'P，=fl，=O ( 10) 

(1 1) 

θ C L 
= ρ ，K。 φ (C- C，)

θ X  D 

1 

壁面渦度 : βw=2( 時- 'FN)/(t1劫2 at X=O， 1 
。w=2A-2( 附- lf'N)/(t1Y)2 at Y=O， 1 

壁面流れ関数 : 円;v=0 at X=O， 1. Y=O， 1 

図 4 解析領域及 び境界条件
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4 . 結果お よ び考察
4 • 1 フ ロ ー パ タ ー ン と 結晶形状

図 5 に流れ場の可視化写真 お よ び流れ場 を模式化 し た フ ロ ー パ タ ー ン を 示 す。 実験開始後， 冷却 に

伴 い 試験槽内 に は 時計回 り の 対流が発達す る (図 5 (a) ) 。 実験開始後約65min 1こ 結品が析出 し は じ め
る (図 5 (b) ) 。 結晶析出後， 試験槽上部 に セ ルが形成 さ れ る が (図 5 (c) ) ， さ ら に 時間 が経過す る と

に〆
( α ) f=50min  
圃・・ 「ー

{、 ーー告ー

\ 十ノー・園田
( b ) f=60min  
-・1 1

ド 一、
1
/

F 

t J 
( c ) f=70min 

( d ) f=85min  

図 5 可視化写真及び フ ロ ー バ タ ー ン

流線図
(t; チヒ 1 ) 

(a ) f =50min  

( b) f =60min  

(d ) f =85min 
等温度線図 等濃度線図
(ム 斥O.20C) (t;c とO .05wt%)

図 6 数値計算に よ る 流れ場， 温度場， 濃度場の経時変化
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そ の上部 に新た な セ ル が 出 現 し ， 最終的 に 水平多
重 セ ル構造が形成 さ れ た (図 5 (d) ) 。

結晶 は最初バ ル ク 結品下端よ り 成長を 始 め る が，
こ れ は最初， 溶液 が l つ の 熱対流 に よ っ て 温度成
層 し ， 容器下部の方が低温 と な っ て い る た め で あ
る 。 結晶が成長す る と 界面近傍 に 高温低濃度 の 溶
液が排出 さ れ， 容器上部 に 蓄積 さ れ る 。 従 っ て 上
方へ向か う に従い過冷却度 は低下 し ， 結 晶 の 析 出
量 も 少な く な る 。

析出 し た結晶 は幅 2 - 4 mmの板状晶で あ る 。 壁
面近傍の結晶 は密 に 詰 ま っ て い る が， 壁面 か ら 離
れ る に従 っ て空隙率 は大 き く な る 。
4 ・ 2 局所温度 と 濃度の変化

冷却速度 r， =O . lK/min に お け る 局所温度 と 濃度
の測定結果の例を図 7 に プ ロ ッ ト 点で示す。

測定点4で は結品が析出 し 始 め る 約60min に 温度
の低下が抑制 さ れ， 濃度が低下 し は じ め た 。 液温
変化 に は再現性があ る の に 対 し ， 濃度変化 に は結
品析出後の ば ら つ き が大 き く ， 他 の 測定点 と 異 な
り 再現性 は得 ら れな か っ た。 こ の原因 は 測定点4 が
結晶析出後 に形成 さ れ る セ ル の 界面 に 近 い (図 5
(c) ，  (d) ) た め で あ る 。 実験 ご と に界面 の 位置 は わ
ずか に変化 し て お り ， セ ル界面 と 測定点 4 の 相対
的な位置関係 に よ っ て濃度変化の示す挙動は異な っ
て し ま う 。 こ の結果 は セ ル界面 の 上下 で 濃度が大
き く 異な る こ と を示唆 し て い る 。

測定点 5 の濃度 は冷却開始直後か ら40minあ た り
ま で緩やかに減少 し て い る 。 結 晶 の 析 出 が 肉 眼 で
観察 さ れ る の は そ れ よ り 後， 60min 頃 で あ る か ら ，
こ れ は徴結晶 の析出 に よ る も の と 考え ら れ る 。

一方， 結晶の析出が起 こ っ て も し ば ら く 測定点5
の濃度が変化 し な い こ と か ら ， 結晶析 出 に よ っ て
結晶近傍 に排除 さ れ た 希薄 な 溶 液 は 主 に 容器上部
の層 の形成に用 い ら れ た こ と が分 か る 。 濃度低下
が始 ま る の は100min頃で あ り ， こ れ は 容器上部 の
セ ル界面が測定点、5 に 達 す る 時刻 と ほ ぼ一致す る 。
こ の こ と か ら も 結晶近傍 で排 出 さ れ た 低濃度溶液
が上層 に の み取 り 込 ま れて い る こ と が分か る 。
4 ・ 3 結晶成長モ デル の妥当性

次 に結品成長モ デ ル と 数値計算 の 妥 当 性 に つ い
て検討す る 。 こ こ で は 実験結果 と 同様， 人 = O . lK
/min に お け る 計算結果を例 と し て示す。
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図 9 結晶の体積分率の経時変化

表 1 物性値

D [m2/s] 2 . 0  X 1 0.9 
α [m2/s] 1 . 378 X 1 0.7 
h [J/(m . s ' K)] 0 . 6 1 5  

KoØ [m4/(kg . s)] 7.47 X 1 08 
L1Hc [Jlkg] 1 .2 X 1 05 

ps [kg/m3] 1 . 58 X 1 03 



前 回 ・ 城石 ・ 山根 ・ 吉 田 ・ 宮下 ・ 過飽和溶液中 て、 の結品成長 に 伴 う 三重拡散対流

数値計算に用 い た物性値を表 1 に示す。 な お， 線成長速度係数 は別途予備実験を行 っ て線成長速度
を測定 し ， (9) 式 よ り 算出 し た。 ま た ゆ につ い て は形状を球 と 仮定 し て決定 し た。 計算条件 を 無次元
数で表す と ， Le=68.9 ， Pr= 27 . 5 ， Rαt = 2 .77 X lO- S ， Rα，= 1 . 73 X lO- S ， v，= 3 .27 X lO- 1 と な る 。

図 6 は数値計算 に よ っ て得 ら れた流線図， 等温度線図， 等濃度線図で あ る 。 図 5 の実験結果 と 同時
刻の も の を示 し た。

フ ロ ー パ タ ー ン と 流線図を比較す る と ， 結晶析出前 は冷却壁側で流れが強い 時計 ま わ り の対流が起
こ っ て い る こ と ， 結晶析出後 に結晶近傍の流れが強 く な る こ と ， 容器上部に層が形成 さ れ る こ と ， な
ど実験結果の特徴が良 く 現れて い る こ と が分か る 。

図 7 の実線及び破線は計算 よ り 求め た局所温度・ 濃度の経時変化を示 し た も の で あ る 。 実験 で は 結
晶成長が始 ま る と 温度低下が大 き く 抑制 さ れ る の に対 し ， 計算で は そ の効果が余 り 現れて い な い。 ま
た濃度変化 に対 じ て も ， そ の傾向が類似 し て い る と は い え， 低下速度 は実験結果 よ り も 小 さ い。 こ れ
は最初 に述べた通 り こ の モ デルが閤液界面積を小 さ く 見積 も っ て い る た め と 考え ら れ る 。

そ こ で t = 140min !こ お け る 結晶成長量の実験結果 と 計算結果を比較 し た と こ ろ 図 8 の 様 に な っ た 。
右図 は可視化写真， 左図 は計算で得 ら れた結晶面の溶質質量流束 よ り 算出 し た も の で あ る 。 結晶の成
長量 は明 ら か に計算の方が少な い。 こ の差が結晶化熱の発生量や濃度の変化量に影響 し て い る と 言 え
る 。 従 っ て， 結晶成長 に伴 う 聞液界面積増大の効果を定量化 し パ ラ メ ー タ と し て モ デル に組み込む な
どの改良を行え ば， 計算結果 は よ り 実験に近づ く も の と 期待で き る 。 一方で成長量の垂直方向分布 は
実験 と 類似 し た傾向を示 し て お り ， 本モ デノレ は基本的 に妥当で、 あ る と 考え て良い。

図 9 は結品成長量の経時変化を示す。 図で は結晶成長量 を 容器断面 に 対す る 析 出 結 晶 の 面積分率
れ に よ っ て表 し で あ る 。 実験で は結晶 の析出が始 ま る と 急激に結晶が析出 し て い る が， 計算 の 場合
そ の よ う な 傾向 は見 ら れな し 、 。 仮に上述の方法で モ デルを改良 し た と し て も ， 結晶が あ る 程度成長 し
な け れば界面積増大の効果は現れな い で あ ろ う か ら ， 依然 と し て こ の傾向を捉え る こ と は で き な い と
予測 さ れ る 。 む し ろ こ の傾向 は測定点5の濃度が実験開始直後低下す る こ と と 関係 し て い る の で は な
い か と 考え ら れ る 。 す な わ ち ， 実験開始後溶液内 に微結品が発生 し ， バ ル ク 結品の成長を促す役割を
果た し て い る 可能性が あ る 。 こ の点につ い て は今後更 に検討を重ね な け ればな ら な し 、 。
4 ・ 4 数値計算 に よ る 温度場 と 流れ場

図 6 の等温度線図を見 る と ， 結晶析出前の等温度線 は ほ ぼ水平で あ り 温度成層 し て い る が， 結晶析
出 に伴い徐々 に変形 し て ゆ き ， 垂直方向 に蛇行 し た形を描 く よ う に な る 。 等温度線の歪み は そ の方向
に流れが あ る こ と を示 し ， こ れ は二重拡散対流の典型的 な 特徴で あ る 。 ま た， 結品析出後結晶近傍の
等温度線 は上に 凸 に な っ て お り ， 結晶化熱の発生に よ り 結晶近傍の温度 は高 く な る こ と が分か る 。

一方， 等濃度線図か ら ， 結品成長に伴 っ て低濃度溶液が容器上部 に蓄積 し て ゆ く 様子が分か る 。 ま
た最下段の図 に お い て等濃度線 は対流 セ ル内で疎， セ ル界面で密 と な っ て お り ， こ れ は垂直方向の濃
度分布が階段状で あ る こ と を示 し て い る 。 こ れ も 二重拡散対流の大 き な特徴で あ る 。

5 . 結 巨ヨ

矩形容器内の過飽和溶液を側壁か ら 冷却 し た と き 生 じ る ， 結晶成長 と 自 然対流の関係を調べる ため，
流れ場の可視化， 局所温度及び濃度の測定， そ し て新規 に提案 し た結晶成長モ デル に よ る 数値計算を
行 っ た。 そ の結果， 結晶析出 に よ り 排出 さ れ る 高温低濃度溶液が容器上部 に蓄積 し 水平多重セ ルを形
成す る こ と ， こ の流れ構造 は二重拡散対流に よ る こ と ， 結晶 はバル ク 結晶下部で著 し く 成長 し ， そ れ
は液相内の濃度成層 に よ る も の で あ る こ と な どが明 ら か と な っ た。 さ ら に， 冷却開始後液相中 に は微
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結晶が発生 し て お り ， バ ル ク 結 晶 が成長 し 始 め た と き そ れ を 促進す る 働 き の あ る 可能性が示唆 さ れた。

ま た ， こ こ で提案 し た モ デ ル に よ り 温度場， 濃度場， 流 れ場 の 定性的説明 が可能 と な っ た 。
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使用 記号

A ア ス ペ ク ト 上七 ( = H/L) [一J u : y 方向 の 速度 [m/sJ 
C 無次元濃度 ( = (C-C O) / (C i-C O) )  

C 質量濃度

[一J Uc 無次元冷却速度 ( エ rcL 2 / α ( Ti- To)) [ー]

[kg/m3J X : x 方向 の 無次元距離 ( = x/L) [-J  

D 溶質拡散係数

g 重力加速度

H 試験槽高 さ

[m2/sJ x 水平座標 [mJ 

ムHc ・ 結晶化熱

k 熱伝導度

K。 φ : 線成長速度係数

L 試験槽 の 幅

Le ル イ ス 数 ( = α/D)

Pr プ ラ ン ト ル数 ( = ν/ α )

Rα， . 溶質 レ イ リ ー 数

[m/ぷ]

[mJ 

[J/kgJ 

[J/ (m . s ・ K) J

[m'/ (kg . s) J 

[mJ 

[-J  

[ 一]

( = g ßJC i-C O) (L ' /H) / ( ν α ) ) [-] 
Rα t . 熱 レ イ リ ー 数

( = g ßJ Ti- To) (L ' /H) / ( ν α ) )  [- J 
rc 冷却速度 [K/s] 

T 温度 [KJ 

: 時間 [sJ 

U : x 方向 の 無次元速度 ( = uL/ α ) [-J 
u x 万向 の 速度 [m/sJ 

V : y 方向 の 無次元速度 ( = uL ' / αH) [一]
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y : y 方向 の 無次元距離 ( =y/H) [-J  

y 垂直座標 [m] 

α : 温度伝導度 [m2/s] 

ι : 濃度 に 関 す る 体膨張係数 [m3/kg] 

払 : 温度 に 関 す る 体膨張係数 [1/K] 

7 ， ・ 結品 の 体積分率 [一]

ν . 動粘度 [m'/sJ 
θ : 無次元温度 ( = ( T- To) / ( Ti- To) ) [-J 

ρ ， 結晶 の 密度
τ 無次元時間 ( = α t/L ' )
1p' 無次元流れ関数 ( 二 位/ αH)
ψ : 流れ関数

。 無次元渦度 ( = ωIV / αH)

ω ー 渦度

下添文字
� : 初期値
0 : 基準値

[kg/m3] 
[一]

[一]
[m2/s] 

[一]

[ 1/sJ 
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