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研究成果の概要（和文）：温度変動下のストームグラス中の結晶の見た目の特徴の理解を目的に実験を行った。試験管
中の結晶集団には多層の構造があることがわかり、それぞれの層の成因は初期核形成、その後の樹枝状成長、樹枝状結
晶上方の溶液中における核形成、さらには、樹枝状成長と核形成の繰り返しにあることが分かった。層ごとの層厚の時
間変化の解析（多層解析）を行った結果、層はその起源によって厚さが「一定」、「減衰」、「パルス的」、「振動」
の4つに分類され、サンプル溶液の成分数に依存してどの過程が関与するか異なることを見出した。このように、温度
変動下の複雑な多結晶集団挙動を層ごとの解析という粗い基準を用いて特徴づけることができた。

研究成果の概要（英文）：In the present study, the appearance of camphor crystals under cyclic temperature 
change in storm glass was studied. The precipitated crystals in the test tube showed the multi-layered 
pattern. It was found that each layer was originated from the different origin of formation processes 
such as initial nucleation, subsequent dendritic growth, nucleation in the solution above the dendrites, 
and the repetition of dendrite growth and nucleation. The analysis of each layer thickness as a function 
of elapsed time showed that the time dependence of layer thickness was categorized as four modes 
:constant, decay, pulse, oscillation depending on the origin of layer formation. According to the number 
of sample components, the related modes mentioned are different from each other. Thus, the complicated 
polycrystalline behavior under temperature change was characterized focusing on the time dependent layer 
thickness.

研究分野： 結晶成長学
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様 式

１．研究開始当初の背景

ストームグラスとは、カンファー、エタノ

ール、純水、塩化アンモニウム、硝酸カリウ

ムの

ス管内に密封したものである。

ロッパでは、結晶の形や析出量（高さ）の日々

の変化を観察することで、天気予報器具とし

て用いられていた【

中本ら

が気象条件のどのような要因に反応するか

を明らかにするために、温度、圧力、電場、

磁場を変数として与えて結晶を観察した。こ

の結果は、結晶が温度変化の影響しか受けな

いことを示した。

Tanaka
て、他の結晶も含めて温度変動下での研究が

十分でないことに着目して、ストームグラス

を興味深い系と考えて実験を行った。こ

果、以下のことを示した。析出する結晶はカ

ンファー

枝の細い樹枝状結晶が成長する。さらには、

温度変動を与える実験

が、結晶の見た目の特徴に長期間影響するこ

とを示した。

解や溶液自体の複雑さ（

て、ストームグラス

解に至っていない。
 
２．研究の目的
本研究では、単純な系である

ンファー、エタノール）、
ー、エタノール、純水
に、ストームグラス溶液（
せて
礎データである相平衡温度の測定や溶液密
度の測定
の観察を
結晶集団の成長溶解挙動による結晶形態の
変化過程の理解を目指す。

 
３．研

サンプル溶液は、

液である。相平衡温度と密度測定は、溶液の

カンファー濃度

（カンファー質量）

である。

温度変動実験で使用した溶液の濃度は、

30℃程度で相平衡温度となる

使用した。

（１）

サンプルの入ったガラスセル

式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）

１．研究開始当初の背景

ストームグラスとは、カンファー、エタノ

ール、純水、塩化アンモニウム、硝酸カリウ

ムの 5 成分の混合溶液（溶液

ス管内に密封したものである。

ロッパでは、結晶の形や析出量（高さ）の日々

の変化を観察することで、天気予報器具とし

て用いられていた【

中本ら(1990)は、ストームグラス中の結晶

が気象条件のどのような要因に反応するか

を明らかにするために、温度、圧力、電場、

磁場を変数として与えて結晶を観察した。こ

の結果は、結晶が温度変化の影響しか受けな

いことを示した。

Tanaka ら(2008)
て、他の結晶も含めて温度変動下での研究が

十分でないことに着目して、ストームグラス

を興味深い系と考えて実験を行った。こ

果、以下のことを示した。析出する結晶はカ

ンファーのみである。成長速度が速いほど主

枝の細い樹枝状結晶が成長する。さらには、

温度変動を与える実験

が、結晶の見た目の特徴に長期間影響するこ

とを示した。ところが、温度変動の影響の理

解や溶液自体の複雑さ（

ストームグラス

至っていない。

２．研究の目的 
本研究では、単純な系である

ンファー、エタノール）、
ー、エタノール、純水
に、ストームグラス溶液（
せて 3 種類のサンプルを用いた。そして、基
礎データである相平衡温度の測定や溶液密
度の測定、及び周期的温度変動下の結晶形状
の観察を行った。
結晶集団の成長溶解挙動による結晶形態の
変化過程の理解を目指す。

３．研究の方法 
サンプル溶液は、

液である。相平衡温度と密度測定は、溶液の

カンファー濃度 C
（カンファー質量）

である。 
温度変動実験で使用した溶液の濃度は、

℃程度で相平衡温度となる

用した。 
（１）相平衡温度測定
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ストームグラスとは、カンファー、エタノ

ール、純水、塩化アンモニウム、硝酸カリウ

成分の混合溶液（溶液

ス管内に密封したものである。

ロッパでは、結晶の形や析出量（高さ）の日々

の変化を観察することで、天気予報器具とし

て用いられていた【Fitzroy, 1863
は、ストームグラス中の結晶

が気象条件のどのような要因に反応するか

を明らかにするために、温度、圧力、電場、

磁場を変数として与えて結晶を観察した。こ

の結果は、結晶が温度変化の影響しか受けな

いことを示した。 
(2008)は、結晶の形態形成に関し

て、他の結晶も含めて温度変動下での研究が

十分でないことに着目して、ストームグラス

を興味深い系と考えて実験を行った。こ

果、以下のことを示した。析出する結晶はカ

である。成長速度が速いほど主

枝の細い樹枝状結晶が成長する。さらには、

温度変動を与える実験では、温度履歴の違い

が、結晶の見た目の特徴に長期間影響するこ

ところが、温度変動の影響の理

解や溶液自体の複雑さ（5 成分系）も関連し

ストームグラス中の結晶挙動は詳細な理

至っていない。 

 
本研究では、単純な系である

ンファー、エタノール）、3 成分系（カンファ
ー、エタノール、純水)を新規に用いた。さら
に、ストームグラス溶液（5 成分系）もあわ

種類のサンプルを用いた。そして、基
礎データである相平衡温度の測定や溶液密

、及び周期的温度変動下の結晶形状
。これにより温度変動下の多

結晶集団の成長溶解挙動による結晶形態の
変化過程の理解を目指す。 

 
サンプル溶液は、5 成分、3

液である。相平衡温度と密度測定は、溶液の
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ス管内に密封したものである。19 世紀のヨー
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1863】。 
は、ストームグラス中の結晶

が気象条件のどのような要因に反応するか

を明らかにするために、温度、圧力、電場、

磁場を変数として与えて結晶を観察した。こ

の結果は、結晶が温度変化の影響しか受けな

は、結晶の形態形成に関し

て、他の結晶も含めて温度変動下での研究が

十分でないことに着目して、ストームグラス

を興味深い系と考えて実験を行った。この結

果、以下のことを示した。析出する結晶はカ

である。成長速度が速いほど主

枝の細い樹枝状結晶が成長する。さらには、

では、温度履歴の違い

が、結晶の見た目の特徴に長期間影響するこ

ところが、温度変動の影響の理

成分系）も関連し

中の結晶挙動は詳細な理

本研究では、単純な系である 2 成分系（カ
成分系（カンファ

を新規に用いた。さら
成分系）もあわ
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礎データである相平衡温度の測定や溶液密

、及び周期的温度変動下の結晶形状
これにより温度変動下の多

結晶集団の成長溶解挙動による結晶形態の
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液である。相平衡温度と密度測定は、溶液の

を変数とした。濃度 C
（溶液全体の質量）×100
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ール、純水、塩化アンモニウム、硝酸カリウ

結晶）をガラ

世紀のヨー

ロッパでは、結晶の形や析出量（高さ）の日々

の変化を観察することで、天気予報器具とし

は、ストームグラス中の結晶

が気象条件のどのような要因に反応するか

を明らかにするために、温度、圧力、電場、

磁場を変数として与えて結晶を観察した。こ

の結果は、結晶が温度変化の影響しか受けな

は、結晶の形態形成に関し

て、他の結晶も含めて温度変動下での研究が

十分でないことに着目して、ストームグラス

の結

果、以下のことを示した。析出する結晶はカ

である。成長速度が速いほど主

枝の細い樹枝状結晶が成長する。さらには、

では、温度履歴の違い

が、結晶の見た目の特徴に長期間影響するこ

ところが、温度変動の影響の理

成分系）も関連し

中の結晶挙動は詳細な理

成分系（カ
成分系（カンファ

を新規に用いた。さら
成分系）もあわ

種類のサンプルを用いた。そして、基
礎データである相平衡温度の測定や溶液密

、及び周期的温度変動下の結晶形状
これにより温度変動下の多

結晶集団の成長溶解挙動による結晶形態の

成分溶

液である。相平衡温度と密度測定は、溶液の

C は、

×100

温度変動実験で使用した溶液の濃度は、

濃度のものを

(18×23×1mm)

を温度調節器により冷却する。セル内には、

無数のカンファー結晶が核形成する。次に、

温度を上昇させると、結晶が溶けて、数が減

少していく。最終的には、温度調節を繰り返

しながら、セル内に微細な単結晶を１つだけ

残す。そして、その結晶が成長も溶解もしな

い温度（ゼロ成長温度）を見つけ出し、相平

衡温度を決定した。

（２）

 振動式密度計を用いて、

る溶液密度を測定した。この温度は、

動実験で行う

（３）
図

である。この
試験管（
してある。この水槽内の水温は、プログラム
式恒温水槽により制御される。このように、
サンプルに温度変動を与える。そして、水槽
前面の観察窓から、温度変動時の
成分、
察した。重要な点は、試験管中の溶液中にカ
ンファー濃度の分布があるサンプル（不完全
撹拌溶液と呼ぶ）と、溶液濃度が均一なサン
プル（完全撹拌溶液と呼ぶ）の比較も行った
ことにある。与えた周期的温度変動は、最低
温度
である。
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－ 
この結果は、温度変動実験のサンプル濃度を

決めるときに利用した。また、核形成温度と

の比較において重要な役割を果たす。

 

を温度調節器により冷却する。セル内には、

無数のカンファー結晶が核形成する。次に、

温度を上昇させると、結晶が溶けて、数が減

少していく。最終的には、温度調節を繰り返

しながら、セル内に微細な単結晶を１つだけ

残す。そして、その結晶が成長も溶解もしな

い温度（ゼロ成長温度）を見つけ出し、相平

衡温度を決定した。

（２）溶液密度測定

振動式密度計を用いて、

る溶液密度を測定した。この温度は、

動実験で行う温度変動幅に対応する。

（３）温度変動実験
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試験管（直径 16.5
してある。この水槽内の水温は、プログラム

恒温水槽により制御される。このように、
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ことにある。与えた周期的温度変動は、最低
温度 20℃、最高温度
である。 

図 1. 恒温水槽型温度変動装置
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（１） 相平衡温度測定

5 成分、3 成分、

とカンファー濃度

結果は、カンファー濃度

は高くなる傾向を示す。

2 次関数で近似し、

結果を示す。5 成分溶液：

7.658C － 35.07
+ 6.623C － 33.05
 87.57                  

この結果は、温度変動実験のサンプル濃度を

決めるときに利用した。また、核形成温度と

の比較において重要な役割を果たす。

を温度調節器により冷却する。セル内には、

無数のカンファー結晶が核形成する。次に、

温度を上昇させると、結晶が溶けて、数が減

少していく。最終的には、温度調節を繰り返

しながら、セル内に微細な単結晶を１つだけ

残す。そして、その結晶が成長も溶解もしな

い温度（ゼロ成長温度）を見つけ出し、相平

衡温度を決定した。  
溶液密度測定 

振動式密度計を用いて、20
る溶液密度を測定した。この温度は、

温度変動幅に対応する。

温度変動実験 
恒温水槽型温度変動装

装置内には、サンプルの入った
16.5 mm、高さ

してある。この水槽内の水温は、プログラム
恒温水槽により制御される。このように、

サンプルに温度変動を与える。そして、水槽
前面の観察窓から、温度変動時の
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察した。重要な点は、試験管中の溶液中にカ
ンファー濃度の分布があるサンプル（不完全
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恒温水槽型温度変動装置

 

相平衡温度測定 
成分、2 成分溶液の相平衡温度

とカンファー濃度 C の関係を測定した。

結果は、カンファー濃度 C
は高くなる傾向を示す。5 成分、

次関数で近似し、2 成分は直線近似した

成分溶液：T
35.07、3 成分溶液：

33.05、2 成分溶液：

                 
この結果は、温度変動実験のサンプル濃度を

決めるときに利用した。また、核形成温度と

の比較において重要な役割を果たす。

を温度調節器により冷却する。セル内には、

無数のカンファー結晶が核形成する。次に、

温度を上昇させると、結晶が溶けて、数が減

少していく。最終的には、温度調節を繰り返

しながら、セル内に微細な単結晶を１つだけ

残す。そして、その結晶が成長も溶解もしな

い温度（ゼロ成長温度）を見つけ出し、相平

20℃と 30℃におけ

る溶液密度を測定した。この温度は、温度変

温度変動幅に対応する。 

恒温水槽型温度変動装置の模式図
装置内には、サンプルの入った

、高さ 105mm）が設置
してある。この水槽内の水温は、プログラム

恒温水槽により制御される。このように、
サンプルに温度変動を与える。そして、水槽
前面の観察窓から、温度変動時の 2 成分、

成分溶液中の結晶の成長・溶解を観
察した。重要な点は、試験管中の溶液中にカ
ンファー濃度の分布があるサンプル（不完全
撹拌溶液と呼ぶ）と、溶液濃度が均一なサン
プル（完全撹拌溶液と呼ぶ）の比較も行った
ことにある。与えた周期的温度変動は、最低

であり、10 時周期

恒温水槽型温度変動装置 

溶液の相平衡温度

の関係を測定した。

C が高いほど、

成分、3 成分溶液
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相平衡温度と核形成温度との比較により、

試験管内の濃度分布の有無を見出すことが

できた。 
また、密度測定の結果は、濃度分布に伴う

対流の有無の議論を実現した。 
温度変動実験の解析では、初めて多層解析

を行い、結晶の全高さを振動項、一定項、減

衰項に分類できることを明らかにした。この

結果、密度測定の結果も併せて議論を行い、

ストームグラス中の結晶挙動の理解が大き

く進展した。 
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