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研究成果の概要（和文）：結晶が成長する場合その表面自由エネルギーが重要な働きをす

るという理論は百年以上前から広く知られている。しかし実際に結晶の表面自由エネ

ルギーを測定することは不可能であると考えられていた。そのため今までに結晶の表

面自由エネルギーに関しての実測の報告はない。本研究では世界で初めて結晶の表面

自由エネルギーの実測の試みを行い、結晶の形状との比較を行った。これまでの結晶

成長に関する理論を実験的に証明するだけでなく結晶成長に関して新たな理論の展開

をも行った。 
 
研究成果の概要（英文）： It is well known before 100 years, that the specific surface 
free energy is very important factor for crystal growth.   However, experimental 
measurement of specific surface free energy was bereaved to be difficult.  
Therefore, there is no report of the measurement of specific surface free energy of 
crystal.  In this research, experimental measurement of the specific surface free 
energy of crystal was performed first time in the world and compared with the 
morphology of the crystal.   
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１． 研究開始当初の背景 
 
結晶成長分野において表面自由エネルギー
を実測することは研究開始当初を含め、この
百年以上だれも行っていない。また現時点に
おいても当研究者の手法を模倣する者は現
れていない。 
 
２．研究の目的 
 
結晶成長分野の理論で最も重要な概念であ
る、結晶表面自由エネルギーを実測し、理論
研究と現実系との橋渡しをする。 
 
３．研究の方法 
 
コロイド界面化学分野で広く用いられてい
る液体接触角による手法で結晶の表面自由
エネルギーを測定する。研究対象の結晶とし
てはその合成条件が明確な人工結晶を研究
の開始点とした。その後しだいに解析が困難
な天然結晶を研究対象とした。とくに業者な
どから購入した天然結晶では表面の状況が
本来の結晶成長時と異なり、他人による加工
が加えられている可能性がある。そこで人工
結晶を合成したときの経験をもとに人工結
晶表面の部分的融解とエピタキシャル再成
長を行い、天然結晶が成長した当時の状況を
再現する試みを行った。 
 
４．研究成果 
 
・主な成果 
（１）塩素アパタイト、ルビーなど平衡状態
に近いと思われる微細な人工結晶において
表面自由エネルギー密度の測定を行い結晶
モルフォロジーとの比較を行った。結晶面の
表面自由エネルギー密度と結晶面の成長率
との間に比例関係があることを見出した。こ
れは今か百年以上前から理論的に言われて
きたウルフの関係であり、これを実験的に初
めて確認した。さらにこれまでの理論では説
明できない現象を見出した。結晶成長の際に
結晶相の化学ポテンシャルと液相の化学ポ
テンシャルの差が結晶化の駆動力となる。こ
の駆動力は結晶の化学的組成で一意的に決
まってしまうものと信じられている。しかし
当研究者の実験結果では個々の結晶におい
て成長の駆動力が異なると考えざるを得な
い事実が見出された。これらの研究成果は一
連の論文で報告をおこなった。しかし、まだ
認知度は低く学会発表では多くの研究者か
ら疑義の質問を受けている。 

（２）人工水晶を用いた研究では結晶の表面
自由エネルギー密度と結晶成長率との間に
一次の関係が見出された。これは人工結晶が
平衡形でないことより、これまでの結晶成長
の理論では説明できない現象である。この現
象を説明するために結晶内に生じた欠陥の
密度の違いを提案した。結晶内の欠陥が結晶
表面のステップ密度の違いになって現れる
ものと考えた。当研究者が測定している結晶
表面自由エネルギー密度は理想的な平滑面
の表面自由エネルギー密度ではなく表面の
凹凸、すなわちステップ自由エネルギーを含
むものであると考えた。 
（３）天然結晶表面の部分融解およびエピタ
キシャル再成長による表面処理を行った。天
然ルビーのように硬い母岩中で採取される
単結晶は母岩から取り出す際に結晶面に多
くの傷がついてしまう。さらに結晶表面には
除去しきれなかった母岩成分が多量に残っ
ている。したがってそのままでは液体接触角
の測定は無意味なものとなる。人工ルビーを
合成する際に用いるフラックス成分は水溶
性であり、結晶合成後に簡単に除去でき結晶
表面は清浄である。そこで天然のルビー結晶
を水溶性フラックスで部分的に融解した。そ
の後フラックスを蒸発させ過飽和状態にし
て結晶面にルビーを再結晶させた。この手法
で天然結晶内部の欠陥はエピタキシャルに
表面上に再現することができた。 
（４）天然水晶の表面自由エネルギー密度は
比較的容易に測定できた。天然水晶は地下で
高温高圧の塩基性熱水中で成長する。天然物
で採取される水長の周辺にあったものは水
のみで、結晶をうまく選べば特別に表面処理
をしなくても結晶表面自由エネルギー密度
は測定できる。しかしこの測定結果はこれま
での人工結晶での測定結果と大きく異なる
ものであった。人工結晶では結晶の成長率と
表面自由エネルギー密度とが比例する関係
であったが天然水晶ではこの比例関係が見
られなかった。そこで表面自由エネルギー密
度に比例する長さから幾何学的に結晶の自
由エネルギー密度の中心点をもとめ、そこを
結晶の成長中心と見做す考えを提案した。天
然水晶のように基岩上に発生し、一方方向 k
に成長するものでは、この成長中心そのもの
が常に成長とともに移動するものであると
の考えに達した。 
 
・得られた成果の国内外における位置づけと
インパクト 
当研究者の様な研究手法を用いている研究
者は国内外ともに皆無である。したがって研



究成果に関しても国内外で唯一のものであ
る。結晶成長の理論を飛躍的に進展させる研
究結果であるはずである。しかし結晶表面自
由エネルギー密度の実測は困難あるいは不
可能であると多くの文献に明記されている。
そのため当研究者の研究結果を信頼性のあ
るものと見做さない研究者が多い。当初は投
稿論文がリジェクトされる場合が多かった
が最近は少しずつではあるが理解されるよ
うになってきた。 
 
・今後の展望 
当研究者の研究手法を国内外に宣伝し研究
分野における市民権を得ることを目標とす
る。これまでに研究対象とならなかった多く
の結晶も当研究者の手法により理論的な研
究対象となるはずである。資源鉱物など天然
結晶やさらにタンパク質の結晶のように生
物学分野との関わりをもつ分野にも進出す
る予定である。 
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