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新 しいパ ラダイムを求めて

ジ ョ ン ・ ワ ー ナ ー ・ カ ー ン

材料科学者としての私の仕事を評価 していただき、京都賞を受賞できますことは、

大変光栄であ り、心からの喜びとするところであ ります。 これまでの受賞者の列に加

えていただけることに恐縮 しています。冶金学、その後にセラミックス、そ して材料

科学に関わってまいりましたが、その重要かつ興味深い問題で、長い研究生活は楽 し

く、達成感を感 じさせるものにな りました。なぜそのようになったのか。どのように

してこのような分野を見つけたのか。今 日まで どのような出来事があったのか。人生

を振 り返ってみます と、小さな出来事、大 きな出来事、そして不幸な出来事さえも、

時には思いがけない幸運な結果をもたらす予想外の生き方と転職の契機 となりました。

パラダイム構築途上の学問分野

私が研究の道に入った60年 前、科学 と呼べ る冶金学 とセラ ミックス学は、 トーマ

ス ・クー ンが言 うところのパラダイム構築途上の段階にあ りました。パラダイムと

は、ある一定の分野の人たちで共有されている原理、法則、方法論、学問知識、そ し

てその他の教示概念のことです(ク ーン夢 解 難 論の麓遡 夢2版Rw}7依 げ...

一投に認めらカ、亡評鋤 薫欝 で ・一聯 の鳳 痢9嫁 〆こカLて 凋アい方や翫 方のぞデ

ルを与える6の 。P.10偬12437彼 らの翻 然 勉励 醐 令する桿購 を

棄 でて1そ れ を支持 乙よラとする寿!三熱 ど・なク%一 プを集めるぽど 蕨吻の養いユ

ニークさを持 つでいたノからであク、 いま一つだμその辮 を砲 かと乙で襯 さ力尤

磯 グルーフ7澱 すべきあ らゆる覆欝の鰐 を提示乙τぐカ τいるか らであ る。励

磁 耀70/夕 べージな ∠7襯 緻 のペ ージ.'φ 臓}詐 ・みすず嵩房 ・1971))。 何千

年 もの間、職人たちは金属 と陶磁器の知識 と技術を磨 き、徒弟の指導に役立つ技能伝

承を生み出 してきました。無学であ りなが らも天分豊かな職人が成し遂げた結果に驚

かされることがあります。一方、中世の学者たちは、めったに観察することをせず、

互いに、あるいは職人たちとは全 く異なった基本的考えを持っていました。職人も学

者 も正 しくは理解 していませんで したが、 ともに進歩はしました。例えば、西洋の職
はがね

人は、何千年にもわた り、鉄を何 日も炭火で熱 して少量の鋼を作ってきましたが、火

が鉄を精錬 し、何か貴重なもの、つ まり鋼に変 えると信 じていました。1781年 になっ

て、スウェーデンの錬金術師の トルビョルン ・ベ リマンは、金属に対する酸の影響を

研究 し、鉄が溶解 した場合には何 も残 らないのに対 して、鋼が溶解すると炭素の残留

物があることを発見しました。 こうして、鋼が鉄 と炭素の合金であることが知られた
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Science　 during　 Paradigm　 Creation

John　 Werner　 Cahn

　 　 It　is　a　great　 honor　 and　 a　real　 pleasure　 to　 receive　 the　 Kyoto　 prize　 for　 my　 work

as　 a　materials　 scientist.　 To　 be　 in　 the　 footsteps　 of　 all　the　 previous　 prizewinners　 is　a

humbling　 experience.　 Metallurgy,　 1ater　 ceramics,　 and　 then　 materials　 science　 provided

me　 with　 important　 and　 interesting　 problems　 that　 kept　 me　 happy　 and　 gave　 me　 a

feeling　 of　 accomplishment　 during　 a　 long　 research　 career.　 How　 did　 this　 happen?

How　 didI5nd　 these　 fields?　 What　 are　 the　 events　 that　 led　 to　 this　 day?　 In　 looking

over　 my　 life,Iam　 amazed　 how　 small　 and　 large　 events,　 some　 calamitous,　 caused

unplanned　 lifestyle　 and　 career　 changes　 often　 with　 serendipitous　 consequences.

Paradigm　 building　 fields

At　 the　 beginning　 of　 my　 career　 60　 years　 ago,　 scien面c　 metallurgy　 and　 ceramics

were,　 in　 what　 Thomas　 Kuhn　 calls,　 the　 paradigm　 building　 stage.　 Paradigms　 are　 the

laws,　 rules,　 methods,　 10re,　 and　 other　 teaching　 concepts　 that　 are　 universally　 shared

by　 those　 working　 in　 a　field.　 `κ 御伽2亮d　 Ed.　 P　 viii.　 ...universally　 recognized　 scientific

achievements伽t　 forαf拗e　 provide　 model　 psab'e〃 εS　axd　 sO'utians　 to　 α　CO〃 ε〃2微 妙

of　 practitioxers.　 P.10.　 Theirαc航 ω θ〃sent醐s　 sufjceienf[y　 unprecedented　 toα 材ア晒oπ

enduring　 group　 〔ゾ α4ゐerents　 away　 fro〃a　 compe伽9　 〃:odes　 of　actん 舜y,　and　 simu〃 αヵθ0銘S砂

〃α∫ ∫頒c励 砂0ρ θπ一θヵded　 to　 'eaveα 〃　sortsげ ργob'e〃iS　 /br坊 θredejsned　 groupげ

脚C励ners　 to　resolve.ノFor　 thousands　 of　 years　 craftsmen　 had　 honed　 their　 knowledge

and　 skills　 about　 metals　 and　 ceramics,　 and　 created　 craft　 lore　 that　 helped　 them

teach　 their　 apprentices.　 One　 marvels　 at　 what　 was　 achieved　 by　 gifted　 crafヒsmen

who　 usually　 were　 illiterate.　 Medieval　 scholars　 rarely　 made　 observations　 and　 had

quite　 different　 concepts　 from　 each　 other　 and　 from　 craftsmen.　 Both　 craftsmen　 and

scholars　 had　 misconception,　 but　 both　 made　 advances.　 For　 example,　 for　 millennia,

Western　 cra丘smen　 always　 made　 steel　 in　 small　 amounts　 by　 heating　 iron　 for　 days　 in

a　 charcoal丘re.　 They　 believed　 that　 the丘re　 purified　 the　 iron　 and　 turned　 it　 into

something　 noble,　 that　 is,　 stee1.　 In　 1781,　 a　 Swedish　 alchemist,　 Tobern　 Bergman,

studying　 the　 effect　 of　 acids　 on　 metals,　 found　 that　 nothing　 remained　 when　 iron　 was

dissolved,　 but　 when　 steel　 was　 dissolved　 there　 was　 a　 residue　 composed　 of　 carbon.

Once　 it　was㎞own　 that　 steel　 is　 an　 alloy　 of　 iron　 and　 carbon,　 1arge-scale　 production

of　 steel　 with　 controlled　 carbon　 content　 became　 possible,

　 　 Being　 ignorant　 of　 the　 extensive　 craft　 knowledge,　 the　 academic　 community　 had

strange　 ideas　 about　 the　 inertness　 of　 solids.　 It　 was　 obvious　 to　 them　 that　 "solid"

meant　 that　 atoms　 or　 molecules　 could　 not　 move　 or　 react　 inasolid,　 even　 though　 it
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職 人 技 術 が 遠 くへ 伝 播

Craft　 Skills　Spread　 Fam

なんばんぶき

鉛を使って銀から銅を分離す る(南 蛮吹)

精錬 された粗銅 と鉛 を炉の中に入れ、液状化するまで加熱する。次に鉄製の道具を用いる。

銅はr.層 部に残 り、液状の鉛は流 れ出る。残った鋼は、「絞 り銅」 と呼ばれる。 この過程

で銅に含有されていた銀は、鉛 に溶融 して流れ出る。 この過程 を 「絞 り吹」という。 この

精錬方法は外国か ら導入 されたことから、「南蛮吹」 と呼ばれ る。

Us㎞g　 Lead　 to　 Separ飢e　 CoPPer翫omS皿ver　 (nan6an－ 加 虐り

Smelted　 copper　 and　 lead　 IS　put　 into　 a　fUrnace　 and　 heated　 Ull　part　 liquefied;　 then　 it　is

worked　 with　 an　 iron　 tool,　the　copper　 will　remain　 at　the　top　 while　 the　 liquid　 lead　 will　run

off.　 The　 copper　 that　 remains　 is　caUed　 "squeezed-out　 copper"　 (shiborido).　 By　 this

process　 the　 silver　 contained　 in　the　 coPPer　 wnl　 be　 drawn　 out　 dissolved　 in止e　 lead.　 The

process　 is　called　 "shibori－ 面ki".　 Since　 this　way　 of　smelting　 was　 inVOduced　 tom　 abroad,　 it

is　called　 dle　"southern　 barbarian　 smelti"g　 〃昭幼04"　 [nanban-bukil.

ことによ り、炭素含有量 を管理 して鋼の大量生産が可能にな りました。

学者たちは、十分な技能知識がないために、固体の不活性について、おか しな考え

方をしていました。すなわち、「固体」ということは、その中で、原子や分子 は移動

した り反応 した りで きないというものです。一方、職人はそうではないということを

知っていました。1900年 になって、よ うや く固体の拡散につ いての研究が なされ

て、固体の拡散は、速度が非常に遅いだけで、液体や気体の拡散 と同じ数学的法則に

従うことが分かったのです。そ して、例えば原子が欠けている場所である 「空格子

点」のような欠陥が イオン結晶中の運動を調整することを科学者が見つけたのは、そ

れか ら20年 も経ってか らで した。そして、金属についても同様であることが分かるま

で、さらに30年 を要 したので した。職人は、火によって鉄を弱 くする何かが抜け出る

ことによってで きる 「細孔」があると長 く考えてきました。つまり、その変化は加熱

時間とともに内側で起 こり、固体の中での移動 を暗示 していました。現在、私たちは
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鉛から銀を分離

取 り出 された鉛は灰の入った炉 に入れ、炭火でゆっ くりと溶かす と、鉛は灰の中に沈 む。そ

の結果、銀だけが中央 に残る。 これ を 「炭酸 」 と呼ぶ。

Separating　 Silver　 Prom　 Lead

When　 the　 extracted　 lead　 is　put　 intoa血rnace　 lined　 with　 ashes　 and　 slowly　 melted　 in　a

charcoal　 fire,　the　 Iead　 will　 sink　 into　 the　 ashes;　 and　 only　 the　 silver　 will　 remain　 in　the

center.　 'lhis　is　called　 cupellafion　 (haitukigin,　 Gterarily　 "Ash-smelted　 silver".)

was　 known　 to　 cra丘smen.　 It　was　 not　 un61　 1900　 thatd任 丘1sion　 in　 the　 solid-state　 was

studied,　 and　 found　 to　 obey　 the　 same　 mathemadcal　 laws　 as　 d迂fUsion　 in　 liquids　 and

gases,　 only　 much　 slower.　 It　 took　 20　 more　 years　 fOr　 scientists　 to　 discover　 that

defects,　 such　 as　 `ヤacancies,"　 sites　 fbr　 atoms　 that　 are　 unoccupied,　 mediated　 the

motion　 in　 ionic　 crystals,　 and　 another　 30　 years　 ibr　 them　 to　 realize　 that　 the　 same

was　 true　 fbr　 metals.　 Craftsmen　 had　 long　 postulated　 "pores"　 to　 account　 fbr　 the　 drawing

out　 by　 the丘re　 of　 whatever　 made　 iron　 weak;　 the　 changes　 moved　 inward　 with　 heating

Ume　 and　 implied　 movement　 in　 solids;　 now　 we　 call　 the　 pores,　 vacancies.　 As　 late　 as

19501was　 taught　 that　 the　 chemical　 species　 of　 soUds　 cannot　 react　 to　 fbrm　 deferent

chemical　 species　 until　 they　 were　 dissolved　 or　 vaporized,　 and　 that　 solids　 could　 only

change　 their　 concentrations,　 their　 rados　 of　 chemical　 constituents,　 by　 dissoMng　 and

crystalUz㎞g.　 There　 wasa　 strong　 beUef　 in　 the　 "1aw　 of　 de且nite　 propordon."　 It　took　 a

long　 while　 for　 the　 "inde6nite　 proportions"　 of　 solid　 solutions,　 so　 we11一 ㎞own　 and

common　 in　 alloys,　 to　 be　 accepted,

　 　 There　 is　great　 power　 inamature　 science,　 There　 are　 laws　 and　 paradigms　 for

everything　 and　 they　 can　 be　 trusted.　 You　 know　 what　 [o　 measure,　 how　 to　 measure

it,　and　 why　 you　 need　 it.　With　 good　 data,　 your　 predictions　 work　 and　 you　 are　 almost

ll3
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その細孔のことを空格子点 と呼んでいるのです。1950年 にやっと、私は、固体の化

学種は溶解 されるか気化 されるまでは別の化学種を生成する反応を起こさず、固体は

溶解、晶出によってのみ、その濃度、化学組成比 を変化 させると習いました。「定比

例の法則」への強い信仰があったのです。合金ではよく知られていて常識である、固

溶体は 「定比例 しない」ということが受け入れられるまでには長い時間を要 しまし

た。

成熟 した科学には大いなるパ ワーがあります。すべてのことに法則 とパラダイムが

あ り、それらは信用するに足るものです。何を測定するのか、 どのように測定す るの

か、なぜそれが必要なのかが分かっています。正 しいデータが得 られれば、予測がで

き、間違うことはまずあ りません。このことは、冶金学やセラ ミックス学のようなパ

ラダイム構築途上の科学では、非常に難しいことです。何が重要かを決定 し、測定の

仕方やそれをどのように利用するかを見つけなければならないからです。通常、科学

者間の強い協力関係があ ります。観察から規則性が分かることを期待 し、法則やパラ

ダイムを定式化 しようとします。そこには間違いという大 きな リスクがあ ります。 し

かし、時にはうまくいって、さらなる発展の大 きな機会を創出 します。

1950年 代、科学的冶金学に関わる科学者 は、全世界でおよそ300人 にす ぎませんで

した。冶金はセラ ミックスより単純ですか ら、多 くの新 しい科学的パ ラダイムが冶金

学か ら起 こり、セ ラミックスや、後にはポリマーの進歩を生み出 しました。新 しいパ

ラダイムの発表がい くつ もの新 しい発見の引き金になることもあ りました。心躍 る時

代で した。初期のパラダイムは定性的なものがほとんどで した。数学 はまだ冶金学の

ツールになっていませ んでしたし、高等数学は冶金学者や物理化学者の教育科目では

あ りませんで した。私は、数学の勉強 もしていましたが、それが私の研究の一部にな

るとは思って もいなかったのです。

子ども時代

ここで私が科学者になった経緯をお話 しします。私は1928年 に ドイツでユ ダヤ系

の家に生 まれました。父は弁護士でした。祖父は、若い時に小額の借 り入れをしてワ

インの会社 を設立 し、 ドイツ最大のワイン会社に しました。孫の中でただ一人の男の

子だった私は、 ドイツのワイン商人になる運命にあ りました。

ところが、1933年 、新たに誕生 したナチス政権 に拘束 される危機が迫 っていると

ll4
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never　 wrong.　 It　is　very　 different　 in　 the　 paradigm　 building　 sciences,　 like　 metallurgy

and　 ceramics.　 You　 have　 to　 decide　 what　 IS　 important,　 find　 ways　 of　 measuring　 it,

and　 how　 to　 use　 it.　There　 is　 usually　 great　 collegiality　 among　 scientists.　 You　 are　 all

hoping　 to　 understand　 the　 regularities　 that　 are　 observed　 and　 trying　 to　 formulate

laws　 or　 paradigms.　 You　 are　 at　 great　 risk　 of　 being　 wrong,　 But　 every　 once　 in　 a　while

things　 fall　 into　 place,　 creating　 great　 opportunities　 for　 further　 advances.

　 　 In　 the　 1950s　 only　 about　 300　 scientists　 worldwide　 were　 contributing　 to　 scientific

metallurgy.　 Because　 metallurgy　 was　 simpler　 than　 ceramics,　 many　 new　 scientific

paradigms　 emerged　 from　 it　and　 created　 advances　 in　 metallurgy,　 ceramics　 and　 later

in　 polymers.　 Often　 the　 announcement　 of　 a　new　 paradigm　 triggered　 a　cascade　 of　 new

discoveries.　 It　was　 an　 exciting　 time.　 Most　 of　 the　 early　 paradigms　 were　 qualitative,

Mathematics　 was　 not　 yet　 a　tool　 of　 metallurgical　 science,　 and　 advanced　 mathematics

was　 not　 part　 of　 the　 training　 of　 metallurgists　 and　 physical　 chemists.　 Although　 I　had

additional　 training　 in　 mathematics,　 I　did　 not　 expect　 that　 it　would　 be　 part　 of　 my

research.

Early　 year8

　 　 Let　me　 talk　now　 about　 my　 own　 path　 to　becoming　 a　scientist.　 I　was　 born　 Jewish

in　Germany　 in　1928.　 My　 father　 was　 a　lawyer.　 As　 a　young　 man　 my　 grandfather　 had

founded　 a　wine　 company　 with　 a　small　 loan　 that　became　 the　 largest　 wine　 company

in　Germany.　 As　 the　only　 male　 Cahn　 grandchild,　 I　was　 destined　 to　become　 a　German

wine　 merchant,

　 　 In　 1933　 my　 father　 was　 warned　 of　an　 impending　 arrest　 by　 the　 new　 Nazi

regime,　 and　 fled　to　Belgium　 with　 his　family.　 At　 the　 age　 of　5,　I　became　 a　refugee .

We　 spent　 most　 of　1933　 in　Le　 Coq,　 Belgium　 with　 other　 refugees,　 including　 Albert

Einstein.

　 　 For　 the　 next　 six　years　 my　 family　 lived　 mostly　 in　Amsterdam,　 Holland,　 where

I　had　 an　 excellent　 education　 at　a　Dalton　 SchooL　 For　 part　 of　 1935-6,　 until　 the

Hitler-Mussolini　 pact,　 we　 lived　 in　Italy.　It　was　 a　happy　 and　 interesting　 childhood.

Iwas　 aware　 of　the　 dangers　 to　my　 extended　 family,　 but　 they　 seemed　 like　Grimm

Fairy　 Tales.　 I　was　 good　 in　 chess　 and　 geometrical　 thinking.　 I　enjoyed　 taking

mechanical　 gadgets　 apart,　 to　see　 how　 they　 worked　 and　 how　 to　put　 them　 together

again.

　 　 If　war　 had　 not　 come　 in　September　 1,　1939,　 I　would　 have　 grown　 to　be　 a
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警告 された父は、家族 とともにベルギーに逃れ、私は5歳 で難民になったのです。私

たちはベ ルギーのルコックで1933年 のほとんどを過 ごしました。他の難民 も一緒で

したが、その中に、あのアルバー ト・アインシュタインもいました。

その後の6年 間のほとんどを、私たち家族はオランダのアムステルダムで暮 らしま

した。そこで、私は ドル トン ・スクー ルに通い、す ばらしい教育 を受 けま した。

1935～6年 の一時期、ヒ トラーとム ッソリーニが同盟 を結ぶまでの間、私たちはイ

タリアに も住み ました。幸せで、楽 しい子 ども時代で した。親族 ・親戚の危険な状況

は承知 していましたが、なにかグリム童話のように思えたので した。私はチェスが得

意で、幾何学的思考に優れていました。小 さな機械仕掛けの器具 を分解 し、どのよう

に動 くのか、 どのように組み立てるのかを調べるのが好 きで した。

1939年9月1日 に戦争(第 二次世界大戦)が 始まらなければ、私 はオランダ国民

として成人 していたか もしれません。1939年9月16日 、私たち家族はボー ランドア

メリカラインの船に乗って、中立を宣言したオランダを離れ、ニューヨークに移住 し

ました。私は、英語が全 く分か りませんで したが、す ぐに公立の学校に入 りました。

1年 飛び級 をしましたが、授業内容のほとんどはすでに知っていることで した。 しか

し、それは問題ではあ りませんでした。英語を習う必要があったか らです。

ブルックリン工業高校

退屈な小学校生活であったことから次の予期せぬことが起 こりました。全 くの偶然

で したが、難度の高い公立高校、ブルックリン工業高校のことを知 りました。数学と

科学 を得意 とする男子校です。志願書に工学の どの分野 に興味があるのか という問い

があ りました。皆 目見当がつかず、他の志願者に尋 ね、「土木」工学 と記入 しま し

た。私 は入学を許可され、驚 くほど意欲を駆 り立て られる高校教育を受けたのです。

こうして、私は科学者になりました。

当時は、ほとんどの家庭にとって経済的に苦 しい時代で した。私は、13歳 の時、放

課後に食品雑貨の配達のアルバイトを始めました。その後、住んでいた大 きなアパー ト

で便利屋 をし、そして数学と科学の家庭教師をしました。2度 の夏休みには、リゾー ト

ホテルでウエイターもしました。私の家族は1945年 にそろってアメリカ国籍を取得 し

ました。こうして、本 日、私は、政治的な出来事があったがために、アメリカ国籍を持

つ引退 した科学者として皆様の前に立っています。これも幸運な偶然で しょうか。
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Dutch　 citizen.　 Instead　 we　 left　neutral　 Holland　 on　 September　 16,　 1939　 0n　 the

Holland　 America　 line,　sailed　 past　 England　 at　war,　 and　 settled　 in　New　 York,　 I　was

immediately　 enrolled　 in　public　 school　 without㎞owing　 a　word　 of　English.　 Even

thoughIwas　 skipped　 agrade,Ialready　 knew　 most　 of　the　 subject　 matter.　 That

was　 okay　 becauseIneeded　 to　learn　 English.

Brooklyn　 Technical　 High　 School

　 　 The　 next　 serendipitous　 event　 occurred　 because　 I　was　 bored　 in　elementary　 schooL

Quite　 by　 accident,　 I　learned　 about　 a　challenging　 public　 schoo1,　 Brooklyn　 Technical

High　 Schoo1,　 for　 boys　 who　 were　 good　 in　 math　 and　 science.　 On　 the　 application　 form

I　was　 asked　 what　 kind　 of　engineering　 I　was　 interested　 in.　I　had　 no　 clue.　 Elfter　 asking

another　 applicant,　 I　put　 down　 "civil"　 engineering.　 I　was　 admitted,　 and　 had　 an　 amazing

and　 challenging　 high　 school　 education.　 That　 is　 how　 I　became　 a　scientist,

　 　 These　 were　 hard　 financial　 times　 for　 most　 families,　 I　began　 working　 after

school　 at　 age　 thirteen,　 delivering　 groceries.　 LaterIbecame　 the　 handyman　 at　 the

large　 apartment　 house　 in　 which　 we　 lived,　 and　 tutored　 in　 mathematics　 and　 science.

During　 two　 summers　 Iworked　 as　 a　 waiter　 in　 resort　 hotels,　 My　 family　 became

American　 citizens　 in　 1945.　 I　 stand　 before　 you　 today　 as　 a　 retired　 US　 scientist

because　 of　 political　 events.　 Serendipity?
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ミシガン大学 とカリフォルニア大学バークレー校 Universities　 of　Michigan　 and　 California　 8t　Berkeley

高校の化学の先生のおかげで、私は化学に興味を持つ ようにな りました。私の家

は、全員が 自営業でしたので、化学者になることは、他人に仕 えるという意味で価値

がない という雰囲気があ りました。 しかし、私は、自己決定 を大切にするようにと育

て られ ましたか ら、 ミシガン大学 を志願 し、1945年6月 に、アナーバー(ミ シガン

州)に やってきました。

ミシガン大学では、目一杯の講座 を受講する一方で、化学品貯蔵庫で週20時 間の研

究をしました。 しかし、す ぐに学部レベルの化学は好 きでな くなり、物理と数学を専

攻 しようと思いました。これ らの学問を学んだことが後に私 にとって重要になりまし

た。ただ、当時の私には、これらの分野の経歴がどの ように役立ってい くのか全 く分

か りませんでした。大学で出 される問題はすべて数時間で解がでる ものばか りでし

た。科学では、経歴 を重ねても、同 じように退屈 な問題で、単に長い時間を要する問

題を解 くことになるのだろうか。私は科学への興味を失いつつありました。 しかし、

その時には、成熟 しきった分野の科学をや りた くないだけであることに気付いていま

せんでした。

大学4年 生の時、物理化学の講座で、私は未解決の問題 に出会いました。このこと

で、私は、米国で最高の物理化学学部を擁するカリフォルニア大学バークレー校に行

く決心 をしました。 ミシガン大学では化学の講座をあまり多 く取っていませんでした

ので、学んでいなかった講座を登録 したいと思い ました。 ところが、そのいくつかの

講座 を担 当して教えるように依頼されてしまいました。教えることで、私は物質につ

いて、よ り早 く、よ り完壁 に学ぶことがで き、後の研究人生の良 き準備 とな りまし

た。だか らといって私の教えた学生たちが不利益を被ったとは思っていません。大学

院生活 は楽 しいもので した。 また、幸運にもア ン ・ヘ ッシングと出会い、その年のう

ちに結婚 しました。

バークレー校の(博 士号取得のための)認 定試験は、私の論文テーマ とは異なる3

つのテーマについての研究計画の提案説明と審査 を受けることでした。偶然に見つけ

たものですが、私は自分のテーマの一つ として臨界点付近の現象(後 で もう一度話題

にします)を 選択 しました。相反する理論がた くさんあ り、そのほとんどが非論理的

なもので した。実験結果の多 くは予想外の もので、再現性のないこともよくあ りまし

た。そのため、審査官の間での活発な議論を呼び起 こしてしまい、私はほとんど質問

　 　 A　 high　 school　 chemistry　 teacher　 got　 me　 interested　 in　 chemistry.　 Everyone

in　 my　 fam　 ly　 had　 been　 self-employed,　 and　 there　 was　 a　 feeling　 that　 there　 was

no　 dignity　 n　 being　 a　 chemist　 because　 they　 worked　 for　 others.　 I　grew　 up　 valuing

self-determination.　 I　applied　 to　 the　 University　 of　 Michigan,　 and　 in　 June　 of　 1945

came　 to　 Ann　 Arbor.

　 　 For　 my　 entire　 time　 at　 Michigan　 I　worked　 20　 hours　 per　 week　 in　the　 chemistry

stockroom,　 while　 taking　 a血II　 load　 of　 courses.　 I　quickly　 found　 that　 I　did　 not　 like

undergraduate　 chemistry,　 and　 tried　 majoring　 in　 physics　 and　 ma[hema6cs,　 which

would　 prove　 to　 be　 important　 for　 me　 later.Ihad　 no　 understanding　 of　 whatacareer

in　 any　 of　 these　 fields　 would　 be　 like.　 All　 the　 problems　 in　 the　 courses　 had　 solutions

which　 could　 be　 gotten　 in　 a　few　 hours.　 Would　 a　 career　 in　 science　 be　 solving　 longer

versions　 of　 the　 same　 kinds　 of　 boring　 problems?Iwas　 losing　 interest　 in　 science,

but　 did　 not　 realize　 thatIdid　 not　 want　 to　 be　 inamature　 science.

　 　 In　 my　 senior　 year　 a　 course　 in　 physical　 chemistry　 exposed　 me　 to　 problems

that　 had　 not　 been　 solved.　 That　 convinced　 me　 to　 apply　 to　 the　 top　 physical　 chemistry

department　 in　 the　 US,　 which　 was　 at　 the　 University　 of　 California　 in　 Berkeley.　 Since

I　had　 not　 had　 many　 chemistry　 courses　 at　 Michigan,　 I　wanted　 to　 register　 for　 those

Ihad　 not　 taken.　 InsteadIwas　 asked　 to　 teach　 some　 of　 them.　 By　 teaching,Ilearned

the　 material　 faster　 and　 more　 thoroughly,　 and　 it　was　 good　 preparation　 for　 my　 later

career.　 I　don't　 think　 the　 students　 I　taught　 suffered.　 Graduate　 school　 was　 a　 happy

time,　 As　 luck　 would　 have　 it　I　met　 Anne　 Hessing　 and　 we　 were　 married　 within　 the

year.

　 　 The　 qualifying　 examination　 at　 Berkeley　 consisted　 of　 proposing　 and　 defending

research　 plans　 for　 three　 topics　 different　 from　 my　 thesis　 topic.　 Serendipitously,　 I

chose　 phenomena　 near　 critical　 points　 (to　 be　 revisited　 later　 in　 this　 talk)　 as　 one　 of

my　 topics.　 There　 were　 many　 conflicting　 theories　 and　 most　 were　 illogica1.　 Many

experimental　 results　 were　 strange　 and　 often　 not　 reproducible.　 I　was　 asked　 few

questions　 because　 I　had　 stimulated　 intense　 discussion　 among　 my　 examiners.　 Critical

phenomena　 have　 since　 been　 important　 topics　 in　 physics,　 and　 important　 for　 testing

some　 of　 my　 basic　 ideas　 in　 materials　 science.

　 　 The　 State　 of　 California　 imposed　 a　 loyalty　 oath　 on　 University　 of　 California

professors,　 which　 drove　 many　 top　 theoretical　 physicists　 away.　 However　 the　 physics

department　 managed　 to　 attract　 a　 great　 young　 theoretical　 physicist,　 Charles　 Kittel,
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二 酸 化 炭 素 を 封 入 し た カ プ セ ル に 、 臨 界 密 度 点 と そ の 上 下 に 各1個 、 計3個 の フ ロ ー ト

を 入 れ 、4つ の 異 な る 温 度 で 長 時 間 平 衡 させ る 。(左 か ら 右)

・臨 界 温 度 以 一ヒで は 、 均 一 な 流 体 で あ る 。

・臨 界 温 度(ス ピ ノ ー ダ ル)で は 、 圧 縮 率 が ゼ ロ 近 くに な り 大 き な 密 度 揺 ら ぎ に よ っ て

単 ・の 流 体 は 乳 白 色 に な る 。 比 重 の 影 響 が 大 き い 。

・臨 界 温 度 よ り 少 し 低 い と き は
、2個 の フ ロ ー トが 気 体 と 液 体 の 境 界 面 に あ る 。 し か

し 、 液 体 は 密 度 が 不 十 分 で 最 も 重 い フ ロ ー トを 浮 か せ る こ と が で き な い 。 液 体 も気 体

も乳 白 色 で あ る 。

・臨 界 温 度 を 相 当 下 回 る と き は 、 液 体 と 気 体 は 透 明 で 、 十 分 な 密 度 さ に よ っ て3個 の フ

ロ ー トは 境 界 面 に 集 ま る 。

Carbon　 dioxide　 encapsulated　 with　 three　 floats,　 one　 above,　 one　 below　 and　 one　 at　the

cridcal　 density,　 and　 equilibrated　 for　a　long　 time　 at　four　 temperatures,　 from　 lek　[o　right:

・　Above　 the　critical　temperature　 there　 is　a　single　 un置brm　 Fluid

・　At　 the　critical　 temperature　 (and　 at　the　 spinodal)　 the　 single　 Fluid　is　milky　 (opalescent)

due　 to廿1e　 large　 density　 fluctuations　 as　a　result　 of　the　near　 zero　 compressibility.　 There

　 isalarge　 effect　 of　gravity.
・　Slightly　 below　 the　 critical　 temperature　 two　 Floa[s　 are　 a[　the　 surface　 between　 gas　 and

liquid,　 but　 the　liquid　 is　nat　dense　 enough　 to　Float由e　 heaviest　 noa[.　 Both　 liquid　 and　 gas

　 are　milky.
・　Well　 below　 [he　critical　temperature　 liquid　 and　 gas　 are　clear　 and　 there　 is　enough　 density

difference　 to　con丘ne　 all　three　 floats　 to　the　surface.

を受けませんでした。臨界現象は、以来、物理学における重要なテーマになっていま

す し、材料科学におけるいくつかの私の基本的な考えを試す重要なものになりました。

カリフォルニア州は、カリフォルニア大学の教授陣に忠誠宣誓(公 職に就 く者に要

求される反体制活動 をしないという宣誓)を 強要 したために、多くの優秀な理論物理

学者が大学を去 りました。 しかし、物理学部は、偉大な若手物理学者であったチャー

ルズ ・キッテル先生を引き入れることに成功 しました。彼の専門は固体物理でした。

私は、先生の大学講義を聴講 し、固体化学の分野を切 り拓 いていくことに興味を抱 く
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who　 specialized　 in　 the　 solid-state.　 I　audited　 his　 undergraduate　 course　 and　 became

intrigued　 with　 the　 idea　 of　 making　 a　 career　 in　 creating　 the　 field　 of　 solid-state

chemistry.　 Chemists　 had　 little　 interest　 in　 solids.　 My　 career　 plan　 was　 40　 years

premature.

Knowing　 almost　 nothing　 about　 metals,　 I　took　 a　chance　 and　 applied　 success血lly

to　 join　 the　 faculty　 of　 the　 Institute　 for　 the　 Study　 of　 Metals　 at　 the　 University　 of

Chicago,　 headed　 by　 Cyril　 Stanley　 Smith.　 It　was　 the　 first　 interdisciplinary　 materials

research　 group.　 My　 initial　 appointment　 was　 f<)r　two　 years,　 and　 it　proved　 impossible

fc)r　me　 to　 learn　 enough　 about　 metals,　 to　 initiate　 research　 and　 have　 results　 in　 that

time.　 None　 of　 my　 early　 ideas　 fOr　 quick　 results　 worked,　 In　 desperation　 I　chose　 to

measure　 dif血sion　 in　 a　solid　 alloy.

　 　 Diffusion　 is　the　 process　 whereby　 atoms　 or　 molecules　 in　liquids,　 gases,　 or　 solids

intermingle　 as　 a　 result　 of　 their　 spontaneous　 movement　 caused　 by　 thermal　 agitation.

Normally　 in　 solutions,　 the　 dissolved　 substances　 move丘om　 a　 region　 of　 higher　 to

one　 of　 lower　 concentration,　 causing　 the　 concentrations　 to　 become　 more　 uniform,

To　 measure　 the　 rate　 of　 diffusion　 in　 a　solid　 metal,　 one　 can　 deposit　 a　thin　 layer　 of

a　 metal　 on　 a　 metallic　 single　 crystal,　 heat　 the　 crystal　 for　 a　 few　 weeks,　 and　 then

slice　 it　to　 measure　 how　 far　 the　 deposited　 metal　 has　 penetrated,　 It　was　 tedious　 boring

hard　 work　 that　 might　 have　 provided　 use血1　 data　 and　 insight.　 But　 I　did　 not　 have

the　 necessary　 skills,　 My　 data　 were　 not　 accurate　 enough　 and　 all　 that　 tedious　 work

was　 worth|ess,　 Chicago　 was　 a　good　 lesson.　 I　had　 been　 unprepared　 to　 begin　 work

121



●記念講演会

ようになりました。当時の化学者は固体 にはほとんど関心があ りませんで した。私の

キャリアプランは、40年 早かったのです。

金属についての知識はほとんどあ りませんで したが、・・一一か八かでシリル ・ス タン

レー ・スミス先生率いるシカゴ大学金属材料研究所の教員に応募 し、見事に採用 され

ました。それは、学際的な材料研究 を行う最初のグループでした。私の最初の契約は

2年 間で したが、金属について十分に学 び、その期間内に研究を始めて結果を出す こ

とは不可能でした。す ぐに結果を出すための私の最初の考えは、どれもうまくいきま

せんで した。苦 し紛れに、私は、固体合金の拡散速度を計測することに しました。

拡散 とは、液体、気体 あるいは固体の原子や分子が熱運動の結果 として混 ざり合

うことです。一般に、溶液中では、溶質は密度の高い場所から低い場所に移動 して、

濃度をより均一にしようとします。固体金属の拡散速度を測定するためには、金属単

結晶に金属の薄い層をデポジットし、その結晶を数週間熱した後、スライス して溶着

した金属がどの程度浸透 したかを測定 します。単調で退屈で骨が折れるのですが、有

益なデータや知見が得 られるか もしれない作業です。 しかし、私は必要な技能を持 ち

合わせていませんでした。私のデータは精度が十分でなく、退屈な作業も無駄にな り

ました。 このシカゴ大学での経験はよい教訓になりました。つま り、新 しい分野で研

究をするのに準備 もせずに始め、努力が報われない長い退屈な研究を して しまったの

です。

シリル ・スミス先生は、 もう一つのことを教えてくださいました。先生は多 くの研

究者がいる分野を避けてお られ ました。生涯、誰 も研究 をしていない問題を求めて

は、その問題を科学が扱えるということを最初に示 してこられました。先生は知識を

広げることを大事にされ、問題が解決 されるのであれば誰がそれをやった としても気

にしておられませんで した。他の科学者が後に続 くと分かった途端にその研究か ら離

れ られることで有名で した。ス ミス先生は、冶金学が興味深い問題が溢れている分野

で、それを研究する人 もほとんどいないということを教えて くださいました。 シカゴ

大学の契約 は更新 され ませ んで したが、私たちはMIT(マ サチューセ ッツ工科大

学)で 再び結び付け られ、生涯の友 とならせていただきました。

GE

シカゴ大学での2年 間で、私の研究人生は終わって しまいそうで したが、拡散の研
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in　 a　 new　 field,　 and　 had　 undertaken　 a　 long　 tedious　 study　 that　 was　 not　 worth　 the

effort.

　 　 Cyril　 Smith　 taught　 me　 another　 lesson.　 He　 hated　 crowded　 fields,　 and　 had

spent　 a　 lifetime　 successfully　 searching　 for　 subjects　 that　 were　 not　 being　 studied　 by

any　 scientist　 and　 then　 being　 the　 first　 to　 show　 that　 science　 could　 be　 done　 on　 that

subject.　 He　 cared　 about　 expanding㎞owledge,　 and　 did　 not　 care　 who　 did　 it　as　 long

as　 it　was　 done.　 He　 is　 known　 to　 have　 left　 one　 subject　 as　 soon　 as　 he　 learned　 that　 an

excellent　 scientist　 was　 following　 his　 footsteps.　 Smith　 showed　 me　 that　 metallurgy

was　 a　 Seld　 filled　 with　 interesting　 subjects,　 and　 that　 there　 were　 far　 too　 few　 people

working　 on　 them.　 Even　 though　 my　 contract　 at　 Chicago　 was　 not　 renewed　 we

became　 lifelong　 friends　 later　 at　 MIT

GE

　 　 The　 two　 years　 at　Chicago　 could　 have　 been　 the　 end　 of　my　 career,　 but　the　choice

to　do　diffusion　 and　 haring　 to　leave　 was　 more　 serendipity.　 The　 best　 work　 in　scientific

metallurgy　 in　the　world　 was　 being　 done　 at　the　Metallurgy　 and　 Ceramics　 Department

of　the　 General　 Electric　 (GE)　 Research　 Laboratory　 in　Schenectady,　 New　 York.　 It

included　 a　group　 under　 David　 Turnbull　 making　 pioneering　 studies　 about　 how

diffusion　 occurs　 in　solids,　 Having　 shown　 a　willingness　 to　engage　 in　such　 boring

work,Iwas　 hired　 into　 that　group.

　 　 An　 unexpected　 road　 block　 provided　 me　 with　 another　 amazing　 serendipitous

career　 change.　 To　 expand　 its　laboratory,　 GE　 had　 been　 building　 a　new　 wing　 [o　be

finished　 in　the　 summer　 of　1954.　 WhenIshowed　 up　 in　September　 1954,　 the　 new

wing　 was　 not　 5nished,　 There　 was　 not　 enough　 space!　 For　 nine　 monthsIhad　 no

laboratory　 available　 to　start　 my　 diffusion　 work.　 My　 shared　 desk　 space　 was　 in　a

blocked　 off　windowless　 hallway.　 My　 bosses　 were　 terribly　 apologetic　 about　 my　 inability

to　begin　 my　 experimental　 work.　 I　was　 under　 no　 pressure　 to　do　 anything!　 What　 a

wonderful　 opportunity　 to　learn!Ihad　 nine　 months　 to　become　 acquainted　 with　 the

research　 of　my　 new　 colleagues,　 and　 discovered　 that　 I　could　 be　helpful　 to　them.　 I

had　 a㎞ack　 for　formulating　 and　 solving　 their　 problems.　 When　 my　 laboratory　 was

completed,　 I　had　 published　 three　 small　 pieces　 of　useful　 theoretical　 model　 making.

Simple　 mathematical　 theories　 that　could　 become　 paradigms　 were　 useful　 and　 needed,

but　 there　 were　 few　 who　 could　 create　 them.　 I　began　 doing　 modeling　 in　addition　 to

experimental　 work.　 I　had　 generous　 help　 from　 GE's　 mathematicians,　 and　 gradually
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究を選択 したことと大学を去 らねばならなかったことが さらに思いがけない幸運を

もた らしました。科学としての冶金学の世界最高の研究は、ニューヨーク州スケネク

タディにあるゼネラル ・エ レク トリック(GE)研 究所の冶金 ・セラ ミックス部門で

行われていました。そこにはデーヴィッド・ター ンブル博士率いる研究グループがあ

り、固体でどの ように して拡散が起こるのかということについて先駆的な研究を行っ

ていました。私は、その退屈そうな研究への意欲 を示 したことで、そのグループに

雇って もらいました。

突然の行 く手を阻む出来事が再び私の人生に思わぬ大 きな変更をもた らしました。

GEは 、研究所を拡張す るために、1954年 夏の完成を目指 して新棟を建設 していまし

た。 ところが、9月 に着任 した時には、その研究棟はまだ完成 していませんでした。

私の居場所がなかったのです19ヶ 月間、拡散の研究を始めるための私の研究室があ

りませんで した。その間、私の研究机は、窓のない廊 ドを仕切ったところに置かれま

した。上司の皆さんは、私が研究 を開始で きないことに大変恐縮 しておられました。

何をするにもプレッシャーがなかったのです!勉 強するにはなん とすばらしい機会で

しょう1私 は9ヶ 月かげて新 しい同僚たちの研究内容を知ることができ、彼 らの役に

立てることが分か りました。私には、彼 らの問題を定式化 し、解決す る力があったの

です。私の研究室が完成 した時、私は有用な理論モデルをつ くる3つ の論文を発表 し

てい ました。パラダイムとなりうるシンプルな数学理論は有用で必要 とされるもので

したが、 これを編み出すことのできる人はほとんどいませんで した。私は、実験研究

に加えて、モデ リングの仕事を始め ました。私はGEの 数学著たちか らの惜 しみない

助けを得て、徐々にスキルを高めていきました。次々と結果が出たことで、私は、行

き詰ったプロジェクトを中止 し、新しい着想を得た時にプロジェクトを立ち上げるこ

とがで きました。雇用される理由となった退屈な拡散の研究に戻ることは決 してあ り

ませんでした。私は、7年 後に、一般的な拡散の重要な方程式であるカーン ・ビリアー

ド方程式 を生み出したのですが、その道の りは多 くの幸運な偶然によって遠回りした

もので した。京都賞の業績はこの途.ヒで生 まれました。

スピノー ダル分解とカーン ・ビリアー ド方程式への道

ター ンブル ・グループの主要研究テーマの一つは、元々の組成や構造 とは異なる物

質の粒子が どのようにしてで きるのかというもので した。そのような粒子 は、すべて
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acquired　 greater　 skills.　 With　 a　 steady　 stream　 of　 results,　 I　 could　 drop　 projects

which　 were　 stalled　 and　 initiate　 projects　 when　 there　 was　 a　 new　 idea.　 I　 never

returned　 to　 the　 boring　 diffusion　 work　 for　 which　 [　had　 been　 hired.　 Seven　 years

later　 I　would　 devise　 the　 Cahn-Hilliard　 equation,　 which　 is　an　 important　 equation　 [or

a　 common　 kind　 of　 diffusion,　 but　 the　 path　 to　 that　 was　 a　 circuitous　 one　 with　 much

serendipity.　 The　 Kyoto　 Prize　 work　 occurred　 en　 route.

The　 path　 to　 spimdal　 decomposition　 and　 the　 Cahn-Hilliard　 equation

　 　 One　 of　 the　 main　 research　 topics　 of　 Turnbull's　 group　 was　 how　 particles　 of

matter　 arise　 that　 are　 different　 in　composition　 and　 structure　 from　 what　 had　 been　 there

before.　 It　 was　 tacitly　 assumed　 that　 all　 such　 particles　 must　 start　 small　 and　 then

grow.　 "Nucleation"　 IS　 an　 apt　 name　 for　 this;　 it　 describes　 the　 "birth"　 of　 a　 new

"phase
,"　a　 physically　 distinct　 and　 mechanically　 separable　 portion　 of　 matter,　 like　 for

example,　 a　new　 bubble　 of　 gas,　 a　new　 droplet,　 a　 new　 crystal,　 even　 a　 new　 crack　 in

a　 crystal,　 the　 "birth"　 of　 something　 physical,　 arising　 from　 an　 existing　 "matrix"

phase.　 During　 solidification,　 solid　 metals皿cleate　 and　 then　 grow　 from　 melts.

Many　 alloys,　 ceramics,　 and　 plastics　 are　 hardened　 or　 given　 their　 properties　 by　 the

precipitation　 within　 the　 solid　 of　 some　 of　 their　 chemical　 elements.　 Nucleation

needed　 to　 be　 understood　 and　 controlled,　 David　 Turnbull　 was　 one　 of　 the　 world's

leaders.　 We　 all　 believed　 that　 nucleation　 was　 the　 universal　 birth　 mechanism　 for

starting　 any　 new　 phase.
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小 さいところか ら始まり、そ して成長するものと、それとな く考えられていました。

「核生成」 という名前がそれに相応 しいもので した。すなわち、現存する 「マ トリッ

クス」相か ら、例えば、新 しいガス気泡、新 しい液滴、新 しい結晶、 さらには結晶中

の新 しい亀裂のような、物理的性質が異なり機械的に分離可能な物質的なものの 「誕

生」、新 しい 「相」の 「誕生」メカニズムを表現 しているか らです。凝固の過程で、

固体金属が核 となって溶融物から成長 します。合金、セラ ミックス、合成樹脂の多 く

は、化学成分のいくつかが固体 として析出することによって、硬 さが増 したり、特性

を得 た りします。従って、核生成についての理解 と制御が必要で した。デーヴィッ

ド・ターンブル博士は、その第一人者の一人で した。私たちは、全員、核生成は新 し

い相が生成される普遍的な誕生 メカニズムであると信 じていました。

核生成の速度論はい くつかの部分に分かれます。新 しい相の物質が成長 しようとす

る時、圧力を及ぼす ことができなければなりません。それは熱力学的デー タで決定で

きます。 この圧力は核生成する粒子を取 り囲む表面を広げるために必要です。風船を

膨 らませ る時、ある大きさに達すると息を吹き込むことが楽にな りますが、核生成に

はそれと似たところがあ ります。新 しい粒子 を取 り囲む表面の引っ張 り力は、表面張

力 と言いますが、成長を妨げます。表面張力は表面を作る働 きで、核生成理論では量
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　 　 The　 theory　 of　 nucleation　 kinetics　 has　 several　 parts.　 If　 the　 material　 of

the　 new　 phase　 is　 to　 grow,　 it　has　 to　 be　 able　 to　 exerta　 pressure,　 which　 can　 be

determined　 from　 thermodynamic　 data.　 This　 pressure　 is　 needed　 to　 expand　 the

surface　 surrounding　 the　 nucleating　 particle.　 Nucleation　 has　 some　 similarities　 to

blowing　 up　 a　 balloon;　 the　 huffing　 and　 puffing　 become　 easier　 after　 a　 certain　 size

is　 reached.　 The　 tension　 of　 the　 surface,　 ca11ed　 surface　 tension,　 surrounding　 the　 new

particle　 resists　 the　 growth　 of　 the　 pardcle.　 Surface　 tension　 is　 the　 work　 of　 creating

the　 surface,　 and　 is　the　 hardest　 to　 measure　 quantity　 in　 nucleation　 theory,　 An　 error

of　 a　 few　 percent　 can　 result　 in　 a　 hundred　 fold　 change　 in　 the　 prediction　 of　 the

nucleation　 rate.　 It　is　 almost　 impossible　 to　 measure　 for　 soUd　 surfaces,　 although　 my

colleagues　 tried　 many　 ways.　 Where　 estimates　 exist,　 predictions　 from　 nucleation

theory　 most　 of　 the　 time丘nd　 that　 nucleation　 is　 much　 too　 dif且cult　 for　 the　 nucleation

rates　 that　 are　 observed.　 For　 a　 long　 time,　 scientists　 rationalized　 such　 observations

by　 postulating　 that　 small　 particles　 and　 other　 unobservable　 small　 defects　 were　 the

midwives　 of　 nucleation,　 Such　 a　 postulate　 is皿scientific　 because　 it　 cannot　 be

falsi丘ed.

　 　 　Not　 everyone　 believed　 in　 nucleation　 theory.　 I　arrived　 at　 GE　 at　 the　 end　 of　 a

scient面c　 polemic　 between　 David　 Turnbull　 and　 Prof　 G.　 Borelius　 of　 Sweden　 about

how　 precipitation　 occurs　 in　 solid　 alloys　 of　 tin　 dissolved　 in　 solid　 lead　 when　 cooled

to　 temperatures　 where　 the　 tin　 is　 supersaturated,　 that　 is,　 where　 more　 tin　 is

dissolved　 in　 the　 lead　 than　 it　could　 hold.　 Borelius　 believed　 that　 nucleation　 was　 so

difficult　 that　 another　 process,　 made　 possible　 by　 a　 postωated　 condition,　 termed　 the

spinoda1,　 had　 to　 be　 involved.　 Beyond　 a　 spinodal　 a　 material　 is　 unstable　 and　 able

somehow　 to　 change　 continuously　 into　 the　 precipitate.　 Borelius　 calculated　 the

temperature　 where　 this　 continuous　 process　 should　 occur　 in　 solid　 alloys　 of　 lead　 and

tin,　 and　 lead　 to　 the　 precipitaUon　 of　 tin.　 From　 indirect　 measurements　 of　 electrical

resistance,　 he　 claimed　 that　 changes　 indeed　 began　 at　 that　 temperature.　 Turnbull

found　 by　 observation　 under　 a　 microscopic　 that　 tin　 crystals　 nucleated　 and　 grew,

depleting　 the　 lead　 crystals　 of　 tin,　 Since　 every　 part　 of　 the　 alloy　 remained　 unchanged

until　 the　 growth　 front　 reached　 it,　the　 material　 was　 clearly　 not　 unstable　 everywhere,

even　 down　 to　 minus　 40℃,　 well　 below　 the　 calculated　 spinoda1.　 Borelius　 accepted

these　 findings,　 and　 joined　 everyone　 who　 claimed　 that　 the　 spinodal　 was　 nonsense.

　 　 Turnbulrs　 experiment　 created　 an　 unexpected　 important　 paradigm　 for　 low

temperature　 processing.　 Tlhese　 temperatures　 were　 too　 low　 to　 explain　 the　 draining

of　 tin丘om　 the　 solid　 lead.　 Grain　 boundaries,　 internal　 surfaces　 in　 the　 solid　 specimens,
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的測定が困難を極め ます。数パーセ ン トのエ ラーが核生成速度予測に100倍 もの変化

になって現れ ます。私の同僚たちは、固体表面を測定する様々な方法を試み ました

が、ほとんど測定不能です。推定値がある場合でも、核生成速度の理論的予測は、た

いていの場合、実測 した核生成速度 を説明することがで きませんで した。長い間、科

学者たちは、小さな粒子 と他の観測できない小 さな欠陥が、核生成を補助するもので

あると仮定することによって、矛盾 を合理化 していました。このような仮定は科学的

ではあ りません。それは反証で きないか らです。

誰もが核生成理論 を信 じていたわけではあ りませんで した。私がGEに 着任 したの

は、デーヴィッド・ター ンブル博士 とスウェーデンのG・ ボレリウス教授の間の科学

的な論争の終盤の頃でした。その議論とは、スズ鉛系において、合金が過飽和状態、

つまり鉛が含むことがで きる以上にスズが溶け込んでいる状態 の温度 まで冷や して

いった時に、鉛の固溶体に溶けたスズの固体合金の析出が如何にして起 こるかについ

てで した。ボレリウス教授は、核生成が困難なので、スピノーダルという必要条件に

よって可能となる他のプロセスを伴わなければならないと考えていました。スピノー

ダルを越えると、物質は不安定にな り、なぜか連続的に析出物へ変化 します。ボレリ

ウス教授は、この連続的なプロセスがスズ鉛固体合金で起こる温度を計算 し、そ して

スズを析出させました。電気抵抗の間接測定により、彼は、実際にその温度で変化が

始まることを主張 しました。 ターンブル博士は、鉛の結晶からスズが激減 し、スズの

結晶が核を作って成長する様子 を電子顕微鏡で観察 しました。計算 されたスピノーダ

ル点 よりも十分に低い一40℃ に下げたところであっても、残された合金の どの部分

も成長先端がそれに到達するまで変化 しませんで した。つまり、その物質は、明 らか

にすべての部分が不安定ではあ りませんでした。ボレリウス教授はこれ らの観察結果

を受け入れ、スピノーダルはナンセ ンスであると主張する人々に加わ りました。

ターンブル博士の実験 は、非常 に低い温度 における固体拡散で、予想 もしない重要

なパラダイムを構築 しました。その温度 はあまりに低 くて、固体の鉛か らスズが分離

する拡散 を説明す ることがで きませんで した。固体の内部表面である粒界は、個体

(の表面)を なめるように、効率の高い 「短回路」拡散のように振舞っていると言え

ます。内部表面が動 く原因を理解するのに、さらに40年 かか りました。
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J・ ウ イ ラー ド・ギ ブ ズ

].　Willard　 Gibbs

acted　 as　 highly　 effective　 diffusion　 '`short　 circuits"　 because　 they　 swept　 throughout

the　 solid.　 It　took　 another　 40　 years　 to　 understand　 what　 caused　 the　 internal　 surfaces

to　 move.

Nickel-Gold

　 　 Nothing　 in　 my　 background　 had　 taught　 me　 about　 either　 the　 spinodal　 or

nucleation.　 In　those　 early　 months　 at　GEIhad　 achance　 to　lookabit　 deepeLI

concluded　 on　 quite　 fUndamental　 grounds　 that　 Borelius'　 claim　 was　 flmdamentally

wrong　 and　 should　 not　have　 been　 taken　 seriously.　 There　 could　 not　 be　 a　spinodal　 in

alloys　 of　lead　 and　 tin.　For　 thirty　 years　 there　 had　 been　 conflicts　 between　 believers　 in

the　 spinodal　 and　 nucleation　 mechanisms,　 but　 that　 should　 not　 have　 happened,　 The

name　 spinodal　 was　 coined　 by　 van　 der　 Waals　 in　1873　 and　 generalized　 by　J,　Willard

G　bbs　 in　1875　 based　 on　 limits　 where　 necessary　 conditions　 for　stability　 of　a　material

faled.　 If　they　 failed,　 the　 material　 would　 change　 continuously,　 In　the　 same　 paper

G　bbs　 developed　 a　nucleation　 theory,　 including　 a　theory　 for　various　 types　 of　midwives ,

He　 implied　 that　 nucleation　 would　 come　 into　 play　 only　 if　there　 was　 no　 sp三nodaL

Because　 most　 scientists　 thought　 that　 nucleation　 was　 catalyzed　 by　 dirt,　it　was　 not

a　subject　 for　 science.　 For　 5fty　 years　 the　 spinodal　 became　 the　 only　 topic　 studied,

and　 the　 link　 to　Gibbs　 was　 forgotten.　 The　 condition　 for　the　 spinodal　 was　 easy　 to
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ニ ッケル金

私は、スピノーダルについて も、核生成について も、全 く知識はあ りませんで し

た。　GE入 社後間もない頃、私は、少 し学ぶ機会があ り、ボ レリウス教授の主張は根

本的に間違ってお り、重要視しなくてよいとい う非常 に基本的な知識に基づいて結論

付 けを行いました。鉛 スズ合金ではス ピノーダルはあ り得 ません。30年 の問、ス ピ

ノーダルと核生成のメカニズムのそれぞれの信奉者の間では.論浄が 続 きましたが、起

こるはずがあ りませんでした。スピノー ダルは、1873年 にファンデルワールスが命

名 し、1875年 にJ・ ウイラー ド・ギブズによって、物質が安定す る必要条件が満た

されない限界に基づいて一般化されました。条件が満たされない時、物質は連続 して

変化 します。同 じ論文で、ギブズは、何種類かの補助 となるものの理論を含めて核生

成の理論も発表 しました。彼は、スピノー ダルが起こらない場合に限って、核生成が

関わって くると示唆 しました。核生成は不純物が触媒 として働 くと考える科学者がほ

とんどであったため、それは科学の対象 とはなりませんで した。その後50年 間、スピ

ノーダルのみが研究テーマ とな り、ギプズとの関わりは忘れ去 られました。スピノー

ダルの条件は、核生成が始 まる点を誤って予測するのと似たようなもので、教えるこ

とは難 しくありませんで した。予測が間違 っていれば、その原因は不純物にあったか

もしれなかったのです。1925年 にヴォルマーとウェーバーが核生成速度に関す る基

本理論を提示 した時、ギブズの核生成理論の再発見にも触れましたが、彼のより深い

業績について知るようになった人はほとんどいませんで した。私は、スピノー ダルを

起こす合金を探 してい ました。ニッケル(Ni)と 金(Au)は 同じ結晶構造を してい

ます。低温では、2つ の状態があ ります。わずかなニ ッケルを溶解できる純金 とわず

かの金を溶解できる固体ニ ッケルです。単相にさらに注入しようとすると、第二相 と

して過剰なものが析出 します。温度 を上げると相互の溶解度は増加 します。840℃ で

は、純金相 と固体 ニッケル相は同一 とな り、融合 します。 この温度と40%ニ ッケル

の極限組成が臨界 点を決定します。840℃ 以上では、ニ ッケルと金はどのような比率

であっても互いに溶融 します。すなわち完全な混和性を示 します。スピノー ダルが定

義 された通 りに存在するなら、それは臨界組成点であり、840℃ という臨界温度以下

でなければな りません。

日常の研究が終わった後、私は、臨界濃度の金ニッケル合金を準備 し、単一の固溶

体 を作るために840℃ 以上に加熱し、その後冷却 し、合金が どのように してニ ッケル
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曲 線 の 左 右 部 分 は 、 そ れ ぞ れ 純 金 へ の ニ ッ ケ ル の 溶 解 度 、 固 体 ニ ッ ケ ル へ の

金 の 溶 解 度 を 示 す 。840℃ と約40%ニ ッ ケ ル の 臨 界 点 で 融 合 す る 。840℃ 以L

で は ニ ッ ケ ル と 金 は 完 全 に 混 和 性 を 示 す 。 平 衡 し て い る 時 、 曲 線 よ り ドの 合

金 は 金 粒 子 と ニ ッ ケ ル 粒 子 に 分 解 す る 。

The　 left　and　 right　 hand　 parts　 of　[he　 curve　 show　 the　 solubilities　 of　nickel　 in

solid　 gold　 and　 gold　 in　solid　 nickel,　 respecfively.　 They　 merge　 at　the　 critical

point　 a[　 840℃ 　and　 about　 4〔脱nickeL　 Above　 840℃ 　nickel　 and　 gold　 are

completely　 miscible.　 A[　 equilibrium　 alloy　 below　 the　 curve　 will　 decompose

into　a　mixWre　 o(gold　 and　 nickel　 rich　 particles.
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粒子 と金粒子に分離 してい くかを観察 しました。顕微鏡で観察する限 り、それは鉛 と

スズの場合と全 く変わ りませんで した。あらゆる観察結果は(準)安 定を示 していま

した。核生成 と成長が唯一のメカニズムでした。私 も、他の研究者と同様、スピノー

ダルはナンセンスだ と信 じました。私たちは、で きるはずであったスピノーダルの特

徴である 「界面」が確認 されなかったことから間違いであると説明付けたのです。

私は他の研究に転換 し、生産的であ り続けようとしました。私は転位に関する講座

を取 りました。そ して核生成のエネルギー障壁が消滅する条件を見つけ出し、転位に

関する核成長理論の論文 を書 きました。この時、習っていた変分計算法を初めて使い

ました。当時、これは高等数学の一つで研究仲間の誰も習ったことがあ りませんでし

たが、以来、それは材料理論で頻繁に使われる重要なツールの一つにな りました。

ジョン ・ビリアー ドと共同研究 した拡散界面と核生成

1956年 、　GEは 首尾 よくすば らしい実験冶金学者を雇い入れました。 ジョン・ビリ

アー ドです。彼はリバプール大学で博士号 を取得 した後、　MITで5年 間研究 をして

いました。その間、彼 は、固体の内部表面の表面張力に関する精密測定など、毎年、
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teach　 as　 an　 approximate　 way　 for　 erroneously　 predicting　 where　 nucleation　 would

begin.　 If　a　prediction　 failed,　 dirt　 could　 be　 blamed.　 In　 1925,　 when　 Volmer　 and　 Weber

proposed　 a　 primitive　 theory　 (or　 nucleation　 kinetics,　 they　 mention　 rediscovering

Gibbs'　 nucleation　 work,　 but　 few　 became　 familiar　 with　 his　 more　 profound

accomplishments.

　 　 　 1　 100ked　 for　 an　 alloy　 where　 a　 spinodal　 could　 occur.　 Nicke1　 (Ni)　 and　 gold

(Au)　 have　 the　 same　 crystal　 structure.　 At　 low　 temperatures　 there　 are　 two　 phases;

solid　 gold　 which　 can　 dissolve　 a　 little　 bit　 of　 nickel　 and　 solid　 　ickel　 which

can　 dissolve　 a　 little　 bit　 of　 gold.　 If　we　 try　 to　 accommodate　 more　 into　 a　 single

phase,　 the　 excess　 will　 eventually　 appear　 as　 a　 second　 phase.　 As　 the　 temperature

rises,　 the　 mutual　 solubilities　 increase.　 At　 a　 temperature　 of　 840℃ 　 gold-rich　 and

nickel　 rich　 phases　 become　 identical　 and　 merge.　 This　 temperature　 and　 the　 limiting

compositions　 of　 about　 40%　 nickel　 define　 the　 critical　 point,　 At　 and　 above　 840℃

nickel　 and　 gold　 can　 dissolve　 in　 each　 other　 in　 any　 proportion;　 they　 are　 completely

miscible,　 If　 the　 spinodal　 existed　 as　 then　 defined,　 it　 had　 to　 be　 at　 the　 criticaI

composition　 and　 below　 the　 critical　 temperature　 of　 840℃,

　 　 When　 my　 lab　 was　 finished,　 I　prepared　 alloys　 of　gold　 and　 nickel　 with　 the　 critical

concentration,　 heated　 them　 above　 840℃ 　to　 make　 a　 single　 solid　 solution　 and　 then

cooled　 them　 and　 observed　 how　 the　 alloys　 transformed　 into　 separate　 nickel　 rich

and　 gold　 rich　 particles.　 Under　 the　 microscope　 it　was　 no　 different　 from　 lead　 and

tin.　 All　 the　 evidence　 supported　 (meta)　 stability.　 Nucleation　 and　 growth　 were　 [he

only　 mechanisms.　 I　joined　 everyone　 else　 and　 believed　 the　 spinodal　 was　 nonsense.

We　 rationalized　 that　 it　was　 wrong,　 because　 the　 spinodal　 criterion　 did　 not　 account

"surfaces"　 that　 would　 have　 to　 be　 created
.

　 　　 I　turned　 to　 other　 research　 and　 continued　 to　 be　 productive.　 I　took　 a　 course

on　 dislocation,　 and　 published　 a　 theory　 of　 nucleation　 on　 dislocations　 in　 which　 I

found　 conditions　 for　 which　 the　 energy　 barrier　 to　 nucleation　 disappeared.　 It　was　 my

5rst　 use　 of　 variational　 calculus,　 whichIhad　 learned.　 This　 was　 then　 an　 advanced

mathematics　 that　 none　 of　 my　 colleagues　 had　 learned.　 It　 has　 since　 become　 an

important　 tool　 frequently　 used　 in　 materials　 theory.

Diffuse　 interfaces　 and　 nucleation　 with　 John　 Hilliard

　 　 In　 1956　 GE　 managed　 to　 hire　 a　great　 experimental　 metallurgist.　 John　 Hilliard.　 He

had　 spent　 five　 years　 at　 MIT　 after　 his　 PhD　 from　 Liverpool.　 Every　 year　 during　 that
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実験研究の独創的な方向性を生み出 していました。 ビリアー ドと私は、関心を同 じく

するところがたくさんあ りました。彼の実験冶金学の知識と私が急速に確信を深めつ

つあった理論研究 とが互いに補完 し合い ました。ほどな く私たちは共同研究を始めま

した。

表面張力を推算する理論は数多 くあ りました。それに寄与する一つの要素は、急峻

な表面が作 られる時に変化する結合の数を数えて得 られるエネルギーの単純な化学結

合モデルに基づ くもので、結合エネルギーと想定 されるもので した。その寄与は表面

の組成差の自乗に比例すると予測され ました。この予測は簡単にできるもので、自乗

差 には普遍的妥当性があ ります。それは トーマス ・ヤ ングが1805年 に発見 したもの

ですが、現在 もなお繰 り返 し再発見 されてい ます。私たちは1938年 の リチャー ド・

ベッカーの発見 を知っているだけで したので、それを利用 してGEで は予測 してい ま

した。混ざり合わない物質、例えば水 と油が接 している時には、組成差は大 きく変化

することができないので、実験 することは難 しいことで した。物質の変化は結合エ ネ

ルギーを変化 させるのです。例外は臨界点近 くで起こります。そこでは濃度比が急速

に変化 し、界面が消失する臨界温度でゼロになる傾向があります。実際の表面張力は

組成比の 自乗で予測 したものよ りもずっと速 くゼロになることが1980年 代か ら知 ら

れています。

ビリアー ドと議論を進める初期段階で、私たちは表面張力を組成比の自乗に比例 さ

せることには基本的な欠点があることに気づいていました。界面を、組成の半分、つ

まりエ ネルギーの四分の・・になるように2つ の界面に分割すると、2つ の界面の合計

張力は半分になります。界面が広がるほどに合計 した表面張力は低下 します。界面の

それぞれの側の材料組成の間にある中間組成の物質は、より高いエネルギーを持 ち、

わずかに出現するはずです。 しか し、2つ の溶液が均一になる臨界点近 くでは、この

中間物質の余分なエネルギーは小 さくなり、界面は非常に広 くなるはずです。私たち

は、臨界点で どの ように混ざるのかを2つ の溶液のエネルギーの単純なモデルを使

い、それらの界面の特性 を計算 しました。それまでにも同様の考えに基づ く論文がい

くつか出ていましたが、私たちの1958年 の論文は今で も多 く引用 されています。

臨界点近 くの表面張力 と相のエネルギーについての適切なモデルによって、私たち

は、核生成理論のためのすべての要素を手にしました。2つ の溶液が平衡 となる条件

下での単一の溶液を検討 し、変分法を使って第二溶液のどの ような液滴が臨界核にな

るかを計算 しました。スピノーダルからかけ離れたところで、私たちは古典理論に合
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period　 he　 had　 produced　 new　 imaginative　 directions　 [or　 experimental　 work,　 including

some　 fine　 measurements　 on　 the　 surface　 tension　 of　 internal　 surfaces　 of　 solids.

Hilliard　 and　 I　 shared　 many　 interests.　 His　 knowledge　 of　 experimental　 metallurgy

and　 my　 burgeoning　 confidence　 in　 theoretical　 work　 complemented　 each　 other.　 We

soon　 began　 collaborating.

　 　 There　 were　 many　 theories　 for　 estimating　 surface　 tension.　 One　 factor　 contributing

to　it　was　 based　 on　 a　simple　 chemical　 bond　 model　 for　 the　 energy,　 obtained　 by　 counting

the　 number　 of　 bonds　 that　 would　 be　 changed　 when　 an　 abrupt　 surface　 was　 created,

and　 assuming　 a　bond　 energy.　 This　 contribution　 was　 predicted　 to　 be　 proporfional　 to

the　 square　 of　 the　 composition　 dUference　 across　 the　 surface.　 This　 es廿mate　 is　 easy

to　 devise　 and　 the　 square　 of　 the　 difference　 has　 a　 universal　 plausibility.　 It　 is　 still

rediscovered　 regularly,　 although　 Thomas　 Young　 discovered　 it　in　 1805.　 We　 knew

only　 of　 it　 discovery　 by　 Richard　 Becker　 in　 1938,　 and　 used　 it　 at　 GE　 for　 crude

estimates　 because　 there　 was　 nothing　 else.　 It　 was　 hard　 to　 test　 because　 when　 two

immiscible　 materials　 are　 in　 contact,　 say　 oil　 and　 water,　 the　 composition　 difference

cannot　 be　 changed　 much.　 Changing　 the　 materials　 changes　 the　 bond　 energy.　 The

exceptions　 are　 near　 critical　 points　 where　 concentration　 differences　 change　 rapidly

and　 tend　 to　 zero　 at　 the　 critical　 temperature　 where　 surfaces　 disappear.　 It　has　 been

㎞own　 since　 the　 1890s　 that　 the　 measured　 surface　 tensions　 go　 to　 zero　 much　 faster

than　 predicted　 by　 the　 square　 of　 the　 composition　 differences.

　 　 Early　 in　 my　 discussions　 with　 Hilliard　 we　 realized　 that　 letting　 the　 surface　 tension

be　 proportional　 to　 the　 square　 of　 the　 composition　 difference　 has　 a　basic　 flaw.　 If　we

split　 the　 surface　 into　 two　 surfaces,　 each　 with　 haU　 the　 composition　 jump　 and　 thus

a　 quarter　 of　 the　 energy,　 the　 combined　 tensions　 of　 the　 two　 surfaces　 would　 be

halved,　 The　 fUrther　 the　 surface　 is　 spread,　 the　 lower　 the　 combined　 surface　 tension

would　 be,　 We　 developed　 a　 theory　 for　 what　 keeps　 it　from　 spreading.　 Material　 with

compositions　 intermediate　 between　 the　 compositions　 of　 material　 on　 each　 side　 of

the　 surface　 would　 have　 a　 higher　 energy　 and　 should　 appear　 sparingly.　 However

near　 a　 critical　 point　 where　 two　 solutions　 become　 identical　 this　 extra　 energy　 of

intermediate　 material　 becomes　 small　 and　 surfaces　 sh加1d　 become　 very　 broad.　 We

used　 a　 simple　 model　 for　 the　 energies　 of　 the　 two　 solutions,　 how　 they　 merged　 at

the　 critical　 point,　 and　 computed　 the　 properties　 of　 the　 surface　 between　 them.

Although　 there　 had　 been　 several　 earlier　 papers　 with　 this　 idea,　 our　 1958　 paper　 is

still　highly　 cited.

With　 a　reasonable　 model　 for　 surface　 tension　 near　 a　c而cal　 point　 and　 the　 energy
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致する核を計算 しました。それは、成長を続けると予測されたサイズをもつ第二溶液

相の液滴、すなわち2つ の溶液相の間の界面と整 合する液滴の界面で した。しか し、

元の溶液の条件がスピノーダルの条件に近づ くにつれて、核生成へのエネルギー障壁

はゼロに近づ き、そ して、核は徐々に大きく広がる雲となって、その中では第二溶液

成分の濃縮度が減少 していきます。私たちはなぜそのようになるのかが分からず、こ

の結果を核生成理論 と一致 させようとしました。スピノー ダルを越 えて、元の溶液は

明 らかに不安定で連続 して変化 しました。核生成にはエネルギー障壁 はありませんで

した。もし、それが第二溶液の液滴の誕生である核生成が どこでも起こるものである

ことを意味するならば、それはどのようなものなので しょうか。

より重要なことは、ニッケル金の実験結果と私たちの計算結果 を一致 させることで

した。私の出した結論は、固溶体について私たちの溶液モデルにない何かがあるとい

うもので した。ニッケル原子の半径は金 より15%ほ ど小 さいのです。従 って、これ

らの原子が同じ結晶に適応するのは容易なことではな く、動 き回ることが結晶中にス

トレスを発生 させることは間違いあ りません。このような効果は溶液にはな く、私た

ちの採用 したモデルを構成するものではあ りませんで した。それ以外に考えられませ

んで した。核生成の論文題名に 「液体」 という言葉を入れることは、但 し書 きとして

無難 なことでした。スピノーダルは、 もはやナ ンセンスではなくな りましたが、次に

何 を為すべ きかという手がか りはあ りませんで した。それは幸運な偶然を必要とする

謎でした。

ケンブリッジ大学でのグッゲンハイム特別研究員として

GEは 、学界か ら特に優秀な科学者数名を彼 らの夏休みに私たちの研究所 に招聴 し

てい ました。私たちは何人かの研究者 と終生の友情 を結ぶことができました。例え

ば、私は、ブリス トル大学のF・C・ フラ ンク、オックスフォー ド大学のJ・W・クリス

チ ャン、そ してネヴ ィル ・モ ッ トやジャック ・ナ ッテ ィングと共著論文を書 きまし

た。 また、ケンブリッジ大学のアラン ・コ ットレル、そ してM・H・ コーエ ンとは、シ

カゴ大学時代からの知 り合いです。キャヴェンデ ィッシュ研究所のモ ットは、並みの

研究者がこれほどの良い研究 をしているのを見たことがない と言ったそ うです。それ

は、　GEの 研究環境に対する賛辞でした。

私は、一 目置かれる冶金学者になりましたが、自分の知識 と実験能力 とのギャップ
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of　 the　 phases,　 we　 had　 all　the　 ingredients　 foratheory　 of　 nucleation.　 We　 consider

a　 single　 solulion　 under　 conditions　 where　 two　 solutions　 should　 be　 present　 at

equilibrium,　 and　 used　 variational　 calculus　 to　 calculate　 what　 kind　 of　 droplet　 of　 the

second　 solution　 would　 be　 a　critical　 nucleus.　 Far　 away　 from　 the　 spinoda1,　 we　 calculated

nuclei　 that　 agreed　 with　 classical　 theory.　 They　 were　 droplets　 of　 the　 second　 solution

phase,　 the　 surfice　 of　 the　 droplets　 matched　 the　 surface　 between　 the　 two　 solution

phases,　 had　 the　 predicted　 S屹C　 to　 continue　 growing,　 However,　 as　 the　 conditions

in　 the　 original　 solulion　 apProached　 [hose　 of　 the　 spinodal,　 the　 energy　 barriers

to　 nucleation　 approached　 zero,　 and　 the　 nucleus　 became　 a　 cloud　 spread　 over　 an

increasingly　 larger　 volume　 in　 which　 there　 was　 an　 ever　 smaller　 enrichment　 in　 the

components　 of　 the　 second　 solution.　 We　 did　 not　 ICIIOW　 what　 to　 make　 of　 this,　 and

tried　 to　 reconcile　 this　 result　 with　 nucleation　 theory.　 Beyond　 the　 spinodal,　 the　 original

solution　 was　 clearly　 unstable　 to　 continuous　 changes.　 There　 was　 no　 energy　 barrier

to　 nucleation.　 If　it　meant　 that　 nucleation,　 the　 birth　 of　 droplets　 of　 the　 second　 solution,

would　 take　 place　 everywhere,　 what　 would　 that　 look　 like?

　 　 A　 more　 serious　 matter　 was　 reconciling　 our　 computed　 results　 with　 my

experiments　 on　 nickel　 and　 gold.　 I　 came　 to　 the　 conclusion　 that　 there　 was

something　 about　 solids　 solutions　 that　 was　 missing　 from　 the　 model　 of　 our　 solutions,

The　 radius　 ofanickel　 atom　 is　 about　 15%　 smaller　 than　 that　 of　 gold;　 these　 atoms

would　 have　 a　 hard　 ddme　 5tting　 into　 the　 same　 crysta1,　 and　 moving　 them　 about

would　 surely　 create　 stresses　 in　 the　 crystal.　 Such　 effects　 would　 not　 apply　 in　 liquid

solutions　 and　 were　 not　 part　 of　 the　 model　 we　 had　 assumed.　 We　 had　 no　 other　 idea.

Putting　 "liquids"　 into　 the　 title　 of　 the　 nucleation　 paper　 was　 in　 a　 she　 caveat,　 The

spinodal　 was　 no　 longer　 nonsense,　 butIhad　 no　 clue　 what　 to　 do　 next,　 1t　wasapuzzle

that　 would　 require　 serendipitous　 excursions.

The　 Guggenheim　 Fellowship　 at　Cambridge

　 　 GE　 invited　 some　 of　 the　 best　 scientists　 from　 academia　 to　 spend　 their　 summers

in　 our　 laboratory,　 We　 formed　 lifelong　 friendships　 with　 some　 of　 them,　 F.　 C.　 Frank

from　 Bris[ol,　 J.　W.　 Christian　 from　 Oxford,　 Neville　 Mott,　 Jack　 Nutting,　 with　 whom　 I

wrote　 a　paper,　 and　 Alan　 Cottrell　 from　 Cambridge,　 and　 M.　 H.　 Cohen,　 whom　 I　had

known　 in　 Chicago.　 Mott　 from　 the　 Cavendish　 Laboratory　 is　 reputed　 to　 have　 said

of　 us　 that　 he　 has　 never　 seen　 so　 many　 mediocre　 scientists　 do　 such　 good　 work,　 It

was　 a　 compliment　 to　 the　 research　 environment　 at　 GE.
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強 く 過 冷 却 さ れ た 溶 融 中 で の 純 物 質 の 樹

枝 状 結 晶 成 長 の 立 体 シ ミュ レー シ ョ ン

◎Elsevier　 1994

3D　 simulation　 of　dendritic　 growth　 of　a

pure　 substance　 in　a　highly　 undercooled

melt,　 Reproduced　 with　 permission　 tom

[23】,◎Elsevierl994

ス ビ ノ ー ダ ル 分 解 の2つ の 事 例 。 左 側:立 方 昌 の

AINiCo　 (ア ル ニ コ 合 金)の 周 期 性 は 、3方 向 の 弾 性

ソ フ トネ ス の 効 果 を 示 し て い る 。 右 側;ガ ラ ス 中 で

は 、 全 方 向 か ら の 周 期 性 は ・つ の 相 が 取 り 除 か れ る

錯 綜 し た 状 態 を 作 り 出 す 。

Two　 cases　 of　spinodal　 decomposition.　 On　 the　left,　the

periodicity　 in　cubic　 crystalline　 AINiCo　 shows　 the

effect　 of　the　three　 directions　 of　elastic　softness;　 in　the

glass　 on　 [he　 right　 the　 periodicity　 from　 all　directions

create　 a　labyrinth　 in　which　 one　 phase　 can　 be　leached.

を痛感 していました。 コーエ ンは、グッゲンハイム財団のフェロー シップに応募 して

ケンブ リッジ大学に行 くように勧 めて くれました。そ して、1959年 の夏、産業界で

働 く科学者であったにも関わ らず、私は運 よく1960～1年 のフェローシップを受賞す

ることができました。

1960年9月 、私はケ ンブ リッジ大学の(ゴ ール ドス ミス研究所の古い建物内にあ

る)冶 金学部に着任 しましたが、す ぐに私の計画 していたほとん どの研究ができない

ことを知 りました。学部で、過去に大きな火災が2件 起こっていたため、炉を一晩中

動かすことは許可 されませんでした。私の計画していた顕微鏡法による研究は、実験

試料 を何週間、何 ヶ月と熱する必要があったのです。冶金学部の講義 は定性的なもの

で、あ まりに深みのないものでした。私はそのほかの可能性を捜 し求めました。

ケンブリッジ大学の落ち着いた雰囲気の中で、未解決の問題や完了 していない研究

を再び取 り上げる時間があ りました。一学期には、学部外の講座で、偶然見つけた流

体力学的不安定性 と弾性の2科 目を受講 しました。　GEで 、私は 「樹枝状結 晶」 を理

解 しようと努めていました。雪片のように針状の枝をもった針状の結晶で、通例、合

金を鋳造する時にできるものですが、鋳造金属の特性に影響を与えます。流体力学的

不安定性の講座では、枝状のものがどのようにして生 じるのか ということへの洞察が

与えられるのではないか と期待していましたが、それどころか、物質がスピノーダル
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　 　 In　 spite　 of　 becoming　 a　 respected　 metallurgist,　 I　was　 keenly　 aware　 of　 the　 gaps

in　 my　 knowledge　 and　 in　 my　 experimental　 skills.　 In　 the　 summer　 of　 1959,　 Cohen

suggested　 thatIapply　 to　 the　 Guggenheim　 Foundation　 fora　 fellowship　 to　 go　 to

Cambridge,Iapplied　 and　 in　 spite　 of　 being　 an　 industrial　 scientist,Iwas　 fortunate　 to

be　 granted　 the　 Fellowship　 for　 1960-1.

　 　 In　 September　 of　 19601arrived　 at　 the　 Metallurgy　 Department　 (in　 the　 old

building　 of　 the　 Goldsmith　 Laboratory)　 of　 Cambridge　 University　 and　 promptly　 fOund

out　 that　 most　 of　 my　 research　 plans　 could　 not　 be　 carried　 out.　 There　 had　 been　 two

major　 fires　 in　 the　 department.　 Consequently,　 no　 furnace　 was　 allowed　 to　 stay　 on

overnight.　 My　 planned　 microscopy　 research　 involved　 heating　 specimens　 for　 weeks

and　 months.　 The　 metallurgy　 courses　 were　 qualitative　 and　 much　 too　 superficial.　 1

100ked　 around　 for　 other　 oPPortunities.

　 　 In　 the　 calmer　 atmosphere　 of　 Cambridge,　 there　 was　 time　 to　 revisit　 unsolved

problems　 and　 unfinished　 research.　 In　 my　 first　 term　 I　 serendipitously　 took　 two

courses　 outside　 the　 department,　 Hydrodynamic　 Instability　 and　 Elasticity.　 At　 GE　 I

had　 been　 Vying　 to　 understand　 "dendrites,"　 needlelike　 crystals　 with　 needlelike

branches,　 1ike　 snowflakes,　 which　 commonly　 occur　 during　 the　 casting　 of　 alloys　 and

affect　 the　 properties　 of　 the　 cast　 meta1.　 I　had　 hoped　 that　 the　 course　 in　hydrodynamic

instability　 would　 give　 me　 insight　 into　 how　 the　 branches　 originated.　 Instead　 it

showed　 me　 how　 to　 think　 about　 what　 happens　 when　 a　material　 is　inside　 the　 spinodaL

The　 Cahn-Hilliard　 (CH)　 equation　 was　 then　 easily　 derived　 using　 variational　 calculus

to　 be　 consistent　 with　 what　 we　 knew　 about　 diffusion　 and　 the　 energy　 contributions

from　 gradients.　 Inside　 the　 spinodal　 the　 diffusion　 coefficient　 is　 negative;　 mat亡er　 now

from　 regions　 of　 low　 concentration　 to　 ones　 with　 higher　 concentration.　 The　 pic加re

predicted　 by　 this　 equation　 about　 what　 would　 happen　 inside　 the　 spinodal　 was　 very

different　 from　 what　 I　 expected.　 The　 spinodal　 instability　 produces　 concentration

waves　 that　 eventually　 give　 rise　 to　 particles　 periodically　 arrayed.　 Unlike　 the　 nucleation

idea,　 these　 particles　 don't　 star廿ng　 out　 small　 and　 their　 surfaces　 sha叩en　 late　 in　 the

P「ocess・

　 　 In　 the　 elasticity　 course,　 I　learned　 how　 to　 deal　 with　 the　 effects　 of　 the　 elastic

stresses　 when　 spinodal　 decomposition　 occurs　 in　 a　 solid.　 There　 is　 no　 way　 for　 the

energy　 from　 the　 elastic　 stresses　 to　 be　 diminished.　 Spinodal　 decomposition　 could

occur　 in　 solids　 only　 when　 a　 reformulated　 stronger　 condition　 for　 the　 spinodal　 had

been　 reached.　 Deeper　 cooling　 of　 the　 Nickel　 Gold　 alloys　 later　 revealed　 spinodal

decomposition,　 Because　 elastic　 effects　 depend　 on　 direction　 in仕le　 crystal,　 spinoda1

139



●記念講演会

内にある時に何が起 こるか とい うことについての考え方を学びました。それによっ

て、カーン ・ビリアー ド方程式は、拡散 とエ ネルギー寄与について、私たちが持つ知

識と一致する変分計算法を利用 して、傾 きか ら容易に導 き出されました。スピノーダ

ルの内では、拡散係数は負の値にな ります。つ まり、低濃度域か ら高濃度域への物質

流です。スピノーダル内部で起こっていることについてこの方程式で予測されたこと

は、私が予想 していたこととは非常に違ったもので した。スピノーダル不安定性は濃

度波を生み出 し、最終的には周期的に配列 された分子を生 じさせます。核生成の考え

方とは異な り、これらの分子は、小 さな ところから始 まらず、過程の終わ りにその界

面が鮮明にな ります。

弾性の講座では、スピノーダル分解が固体で起 こった場合の弾性応力をどのように

扱 うかについて学びました。エネルギーか ら弾性応力を減 らせる方法はあ りません。

スピノーダル分解が固体で起こるのは、スピノーダルのより強い条件が達成された時

のみです。ニッケル金合金の深冷処理がのちにスピノーダル分解を示 します。弾性効

果は結晶方向に依存するため、スピノーダル分解 は最 も柔らかい結晶方向を選択 しま

す。組成変化と局所応力の相互作用はパラダイムとなり、それ自身が分野として形成

されました。

スピノーダル分解された物質の微細構造が どのようになっているかを知ると、私た

ちは多 くの事例を見つけ、特性 を制御する理論 を使 うことがで きます。　GEの 研究仲

間は、磁場でエージングを必要とする改良型永久磁石の特許を多数出願 しました。ス

ピノーダル分解はアロイやセラ ミックスの有用な構造を創 り出す多 くの応用法を見出

したのです。

後方拡散の解決

正常拡散では、物質は濃度勾配に沿って濃度が高いところから低い方に向かって流

れ落ちます。物質が正常拡散によってどのように広がっていくかは、補遺に示 した拡

散方程式 として知られる方程式の解によって予測できます。 しか し、究極的には、物

質の初期分布は後にそれと同 じ分布を示 します。物質が後にどのような分布になるか

を与えられても、方程式はどのように してそ うなるのか、特に、どちらが先の分布で

あったかを説明できません。過去を解 くことがで きない、つ まり正常拡散は時間が経

つと元に戻るために、後方拡散方程式は 「不良設定」と呼ばれます。
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decomposition　 chooses　 those　 directions　 in　 crystals　 known　 to　 be　 sofrest,　 The

interaction　 between　 composition　 changes　 and　 local　 stresses　 has　 become　 a　paradigm

and　 a　field　 of　 its　 own.

　 　 As　 soon　 as　 we　 knew　 what　 microstructure　 spinodally　 decomposed　 material

would　 have,　 we　 could　 find　 many　 examples　 and　 use　 the　 theory　 to　 control　 the

properties.　 GE　 colleagues　 wrote　 many　 patents　 for　 improved　 permanent　 magnets

that　 required　 ageing　 in　 a　 magnetic　 field.　 Spinodal　 decomposition　 has　 found　 many

applications　 in　 creating　 useful　 structures　 in　 alloys　 and　 ceramics.

Solving　 backward　 diffusion

　 　 In　 normal　 diffusion,　 matter　 flows　 down　 the　 concentration　 gradient,　 that　 is,　from

where　 the　 concentradon　 is　higher　 to　 where　 it　is　lower.　 How　 matter　 will　 spread　 out

by　 normal　 diffUsion　 can　 be　 predicted　 by　 solutions　 to　 an　 equation　 known　 as　 the

diffusion　 equation　 shown　 in　 the　 appendix.　 But　 infinitely　 many　 starting　 distributions

of　 matter　 can　 give　 the　 same　 distribution　 at　 a　 later　 time.　 Given　 how　 matter

is　 distributed　 at　 that　 later　 dme,　 the　 equation　 cannot　 tell　 you　 how　 it　got　 that　 way,

spec面cally,　 which　 one　 was　 the　 earlier　 distribution?　 Because　 it　cannot　 be　 solved　 for

the　 past,　 that　 is,　for　 normal　 dif血sion　 going　 backward　 in　 time,　 the　 backward　 diffUsion

equation　 is　 called　 ``　11　posed."

　 　 Because　 diffUs　 on　 of　 heat　 and　 matter　 obey　 the　 same　 equation,　 the　 mathematics

of　 this　 equation　 is　h　ghly　 developed.　 Whereas　 a血1ndamental　 law　 of　thermodynamics,

which　 even　 Einstein　 believed　 would　 never　 be　 overthrown,　 prohibits　 thermal　 dif血sivity

肋m　 being　 negaUve,　 the　 diffUsion　 coef五cient　 for　 matter　 can　 be　 negative.　 Heat　 cannot

spontaneously　 now　 from　 a　cold　 temperature　 spot　 to　 a　higher　 temperature　 spot,　 that

is,　"up　 the　 temperature　 gradient."　 But　 matter　 is　 ofヒen　 attracted　 to　 the　 same　 kind

of　 matter　 and　 then　 it　can　 flow　 spontaneously　 from　 where　 its　 concentraUon　 is　 low

to　 where　 it　is　 high.　 The　 negative　 D　 found　 inside　 the　 spinoda1,　 forward　 in　 time,　 is

the　 same　 as　 backward　 dif血sion.　 The　 problem　 for　 the　 equation　 going　 forward　 in

time　 with　 a　negative　 D　 is　the　 same　 as　 for　 the　 equation　 with　 a　normal　 positive　 D　 going

backward　 in　 time.　 Both　 are　 ill　posed.　 The　 Cahn-Hilliard　 equation　 has　 a　solution　 for

negativity　 D　 and　 is　 not　 ill　posed.　 By　 accident,　 an　 equation　 of　 great　 interest　 to

mathematicians　 and　 to　 researchers　 in　 many　 in　 other　 fields　 had　 been　 created.　 It

was　 amazing　 serendipity.
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熱 と物質の拡散は同じ方程式に従 うため、この方程式の数学は大いに発展 しまし

た。アインシュタインでさえ覆ることはないと信 じていた熱力学の基本法則では、熱

拡散率が負になることはあ りませんが、物質の拡散係数は負になることがあ ります。

熱は、自然には、冷温点か らより高い温度点 に、いわゆる 「温度勾配を上る」 ことは

で きません。 しかし、多 くの場合、物質は同種の物質に引かれることがあ り、その時

には濃度の低い ところか ら高い ところへ 自然に動 きます。時間が経過すると、ス ピ

ノーダル内の(-D)は 、後方拡散 と同 じです。時間の経過 とともに(-D)が 増加

する方程式の問題は、正常な(+D)が 時間とともに減少す る方程式 と同 じ問題で

す。両者とも 「不良設定」です。 カー ン ・ビリアー ド方程式はDの 陰性に対する対策

があり、不良設定にはなりません。偶然ですが、数学者や他の多くの分野の研究者に

大 きな興味を持たせる方程式にな りました。それはすばらしい思わぬ発見で した。

学界

人工衛星スプー トニクは、冶金学の学者需要 を増や しました。私が1961年 にGEに

戻った時には、私たちのグループの優れた科学者たちが引 き抜かれているところで し

た。1962年 に、デー ヴィッド・ター ンブルがハーバー ド大学へ、ジ ョン ・ビリアー

ドがノースウェスタン大学へ と、それぞれがGEを 去っていきました。

デーヴィッド・ター ンブル博士は、核生成の知識を利用 して結晶の核生成を避ける

ことで金属 ガラスを作 りました。博士は1986年 に 日本国際賞 を受賞 しています。

ターンブル博士の授業でスピノー ダルについて学んだ一人の宇宙論者は初期宇宙のス

ピノーダル分解についての論文を書 きました。臨界点以上での私の解のように、初期

宇宙は、拡散が正常であった時は均質で した。その時、宇宙は非常に熱 く、原子運動

は重力にほとんど影響されませんで した。宇宙が冷えると、重力が調和する温度に到

達 し、その後、原子運動の ランダム部分を圧倒 しました。密度勾 配にある原子は、

引っ張 られて密度のより高い場所に向かって移動 します。これが後方拡散で、スピ

ノーダル分解の条件 を満た します。 この論文により、ス ピノー ダル分解は原子か ら

宇宙の規模にまで拡が り、時間のスケールも研究室か ら宇宙論者のスケールまで拡大

しました。 これほどの広が りをカバーする理論はほとんどあ りません1

ジョン ・ビリアー ドは、ノースウェスタン大学で学生たちと、スピノーダル分解 と

人工的に成分的に調整 された出発物質についてカー ン ・ビリアー ド方程式の検証 と拡
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鉄 ア ル ミ ニ ウ ム の 固 体 合 金 の 薄 い切 片 を 観 察 し 、 臨 界 点 へ の 到 達

過 程 を 見 る 。 右 側 の24%合 金 は 臨 界 点 か ら 約15X離 れ て い る 。 う

ね っ て い る 線 は 表 面 で(APB)と 呼 ば れ る 。　APBは 臨 界 点 で 消 滅

し、 隣 接 領 域 が 同 一 に な り、 溶 け 合 う 。

S・M・ ア レ ンの 論 文 よ り

Looking　 [h「ough　 thin　 slices　 of　solid　 i「on-aluminum　 alloys　 to　see

an　apProach　 toacritical　 point.　 The　 24%　 aUoy　 on　 the　right　 is　about

tsx　 further　 tom　 the　 critical　 point　 The　 wavy　 lines　 are　 surfaces,

called　 (APB).　 The　 APB　 will　disappear　 at　ue　 critical　 point,　 where

the　 abutdng　 regions　 become　 identical　 and　 merge.　 From　 [he

thesis　 of　S.　M.　 Allen.

　 　 Sputnik　 increased　 the　 demand　 for　academic　 metallurgists.　 When　 I　returned　 to

GE　 in　1961,　 the　best　 scientists　 in　our　 group　 were　 being　 lured　 away.　 In　1962　 David

Turnbull　 and　 John　 Hilliard　 left　 GE　 for　 Harvard　 University　 and　 Northwestern

University,　 respectively.

David　 Turnbu皿used　 his　knowledge　 of　nucleafion　 to　make　 metallic　 glasses　 by

avoiding　 nucleation　 of　crystals.　 He　 won　 the　 Japan　 Prize　 in　 1986.　 A　 cosmologist

wrote　 a　paper　 about　 the　 spinodal　 decomposi直on　 of　the　early　 universe誼er　 learning

about　 the　 spinodal　 in　Turnbulrs　 class.　 Like　 my　 solutions　 above　 the　 cridcal　 point,

the　 early　 universe　 was　 homogeneous　 when　 diffUsion　 was　 norma1;　 it　was　 then　 so

hot　 that　 atomic　 motion　 was　 hardly　 affected　 by　 gravity.　 As　 the　 universe　 cooled　 it

reached　 temperatures　 where　 gravitational　 a血action　 matched　 and　 then　 overwhelmed

the　 random　 part　 of　atomic　 motion.　 Atoms　 in　a　density　 gradient　 would　 be　 attracted

and　 move　 towards　 regions　 of　higher　 density,　 This　 is　backward　 dif血sion,　 and　 satis5es

the　 condition　 for　spinodal　 decomposition.　 With　 that　 paper,　 spinodal　 decomposition

has　 spanned　 the　entire　 length　 scale　from　 atomic　 to　that　of　the　universe　 and　 dmescales

from　 those　 of　the　 laboratory　 to　those　 of　the　 cosmologist.　 Few　 theories　 can　 make
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張に取 り組む集中プログラムを始め ました。その結果、彼は、ナノスケール材料のパ

イオニアにな りました。同時 に、材料科学のあ らゆる理論的発展の先駆けとなるとと

もにすばらしい材料理論学者世代を養成しました。高等学校以降に正式な数学の教育

を受けていない人間が、材料科学の数学理論を作 り、教えることに高い力量 と創造性

を発揮 したことは驚 くべ きことです。

ノースウェスタン大学数理科学部でビリアー ドの研究仲間の一人であったステイー

ヴン ・デーヴィスは、私がケンブリッジ大学時代に流体力学から学んだことか ら生み

出された何かを流体力学に取 り戻すために 「対流カーン ・ビリアー ドモデル」の研究

を10年 前に始めました。

私はGEで 非常に満足 していましたが、親 しい研究仲 間のほとんどが大学に引き抜

かれた ため、1964年 に、私 もMITか らの冶金 ・セ ラ ミックス学部(後 の材料工学

部)教 授職就任の申し出を受 けることに しました。 ここで も、私は学生の頃学んだこ

とのない大学 院科目を教えてい ました。私は、他の大学か らMITに 来た学生か ら、

他で教えられていたことを多 く学びました。何が重要で、何が正 しいか ということに

ついて一致 しない部分 もあ りました。教えるということは、科 目全体を概観 し、有益

に学習できるように理解のずれを特定することでした。学期中は、ほとんど研究する

ための時間が取れませんで したので、研究ので きる短い夏を待ち望み ました。私が十

分に研究できる時間は、　GE時 代の12ヶ 月か らMITで は2ヶ 月に縮 まって しまったの

です。私は、学生を通 して研究を進めました。 ジョン ・モラルは、カーン ・ビリアー

ド方程式の系を深 く研究 して多成分合金におけるスピノーダル分解の応用 を大 きく拡

張 しました。 ジェームズ ・ベーカーは、急冷凝固を研究 し、溶質 トラッピングを発見

し、その後、凝固の熱力学 を再検討 しました。彼の業績のおかげで、私はNBSで 急冷

凝固法のプログラムを作 ることができました。フランシス ・ラルシェは、応力を受け

た固体の熱力学を明確に説明 しました。私たちは数十年間、共同研究 をしました。 ロ

ン ・ヘ ッデ ィは、液相焼結 と液 一液臨界点付近の核生成 について検討 しました。サ

ム ・アレンは、より複雑 な 「三重臨界」点近 くの鉄アル ミニウム合金の原子配列の研

究を行い、 もう一つの重要 な一般方程式、ア レン ・カー ン方程式の定式化をしまし

た。これ は、菊池良一 と1957年 に始め、40年 以上 も続いた私の研究成果 に基づい

て、濃度の同 じ領域 と領域の間に形成される界面の生成 と運動の時に起 こる過程 を

扱った ものです。アレン ・カーン方程式とカーン ・ビリアー ド方程式の系は、近年の

フェーズ ・フ ィール ド研究のバ ックボー ンになっています。私の学生たちの研究成果
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that　 claim!

　 　 With　 his　students　 at　Northwestern,　 John　 Hilliard　 began　 an　 intensive　 program

of　testing　 and　 extending　 the　 Cahn-HilUard　 equation　 both　 for　spinodal　 decomposition

and　 for　normal　 d証 血sion　 in　arti丘cially　 compositionally　 modulated　 starting　 materials.

As　 a　result　 he　 became　 a　pioneer　 in　materials　 on　 the　 nanometer　 scale,　 But　 he　 also

pioneered　 all　kinds　 of　theoretical　 advances　 in　materials　 science　 and　 trained　 a

generation　 of　outstanding　 materials　 theorists,　 It　is　amazing　 that　 a　man　 who　 had　 no

formal　 training　 in　mathematics　 past　high　 school　 became　 highly　 skilled　 and　 innovative

in　creating　 and　 teaching　 mathematical　 theories　 for　materials　 science.

　 　 　Ten　 years　 ago　 Steven　 Davis,　 one　 of　Hilliard　 colleagues　 in　the　 Northwestern

Mathematics　 Department　 started　 working　 on　 ℃onvective　 Cahn-Hilliard　 Models ,"

bringing　 back　 to　 hydrodynamics　 something　 created丘om　 what　 I　learned　 from

hydrodynamics　 at　Cambridge,

　 　 I　was　 very　 happy　 at　GE,　 but　 with　 most　 of　my　 close　 colleagues　 lured　 away　 by

universities,　 in　19641succumbed　 to　an　 offer　 ofafUll　 professorship　 at　MIT　 in　the

Metallurgy　 and　 Ceramics　 Department,　 which　 later　 became　 Materials　 Science　 and

Engineering.　 Again　 I　was　 teaching　 graduate　 subjects　 I　had　 never　 taken　 as　a　student .

Ilearned　 alot　 about　 what　 was　 taught　 elsewhere　 from　 students　 who　 had　 come　 to

MIT丘om　 other　 institutions.　 There　 were　 disagreements　 about　 what　 was　 important

and　 what　 was　 correct.　 Teaching　 meant　 surveying　 an　 entire　 subject　 and　 ident晦Ting

the　 gaps　 in　understanding　 that　could　 be　 studied　 pro丘tably.　 During　 term　 there　 was

too　little　time　 for　research,　 and　 I　welcomed　 the　 short　 summer　 for　doing　 research .

Irealized　 that　 my　 time　 for　 fu11-time　 research　 had　 shrunk　 from　 12　 months　 at

GE　 to　two　 months　 at　MIT.　 I　would　 do　 my　 research　 through　 my　 students .　John

Morall　 greatly　 expanded　 the　 applications　 of　 spinodal　 decomposition　 for

multicomponent　 alloys　 by　 exploring　 a　system　 of　Cahn-Hilliard　 equations .　James

Baker　 studied　 rapid　 solidification　 and　 discovered　 solute　 trapping .　 He　 then

re-examined　 the　 thermodynamics　 of　solidification.　 Because　 of　his　work ,　I　was　 able

to　 create　 a　 program　 of　 rapid　 solid血cation　 processing　 at　 NBS ,　Francis　 Larch6

formulated　 a　thermodynamics　 of　stressed　 solids.　 We　 continued　 to　collaborate　 for

decades.　 Ron　 Heady　 examined　 liquid-phase　 sintering　 and　 also　 nucleation　 near　 a

liquid-1iquid　 critical　point.　 Sam　 Allen　 studied　 ordering　 in　iron-alumi皿m　 alloys　 near

a　 more　 complex　 "tri-critical"　 point　 and　 formulated　 another　 important　 general

equation,　 the　 AUen-Cahn　 equation.　 T}IIS　 dealt　 with　 processes　 that　 occurred　 during

the　 creation　 and　 motion　 of　surfaces　 that　formed　 between　 regions　 that　 do　not　 differ
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は胸躍るもので したが、私は直接的な研究に関わる機会を逃 して しまい ました。

米国国立標準技術研究所(NIST,　 元のNBS)

1977年 、私の妻はカー ター大統領政権内での職 を得ました。私は、彼女につ いて

行 くことを決め、2年 間の休暇を取ってNBSに 着任 しました。但 し、月に一度はMIT

に戻って私の研究室の学生の監督指導をしました。　NBSで は研究に専念で きる大きな

喜びがあ りました。最初の年、私は、臨界点近 くでは常に完全なぬれがあることを理

論的に示 しました。それは臨界点を研究する者にとっての頭の痛い問題を説明しまし

た。それ以来、臨界点付近の流体に関する多 くの応用が見つか りました。アレンと私

は、研究室で方程式 についての予想を実験 しました。2年 が過ぎて、私はMITを 退

職 し、　NISTで さらに27年 間勤めることになりました。

上級研究員 として完全な自由を得た結果、　NISTで の歳月は非常に実 り多いものに

なりました。研究仲間とともに私はパラダイムの創造に携わっていました。特に、私

は現在のパラダイムに相反すると思われる現象を専門的に扱 うことがで きました。

MITで7年 目だった1971年 に、私は1年 間のサバティカル(研 究休暇)を 取 り、イ

スラエルのハイファにあるイスラエル工科大学、通称テクニオンに客員教授 として赴

任 しました。そこで、博士号取得のための研究最終年にあったダニエル ・シェヒ トマ

ンに出会うとい う幸運 に恵 まれました。そ して1980年 にイスラエルに招聴教授 とし

て3ヶ 月間滞在 した時に、ダニエル ・シェヒ トマ ンに再会 しました。その当時、彼は

すでに教員職にあ り、サバティカルを取得 しようとしていました。　NBSで は、急速凝

固法の研究をしていて、どのような変わった物質ができるかを調べていました。私た

ちは電子顕微鏡の専門家を必要としましたので、ダニエル ・シェヒ トマンを招聴 しま

した。　NBSで 研究をしている時に、ダニエル ・シェヒ トマンは、結晶学で受け入れら

れていたパラダイムではあ り得ない結晶を発見 しました。以降、国際結晶学連合は

「結晶」の規則性定義に 「準結晶」 を含めるように変更 しました。この発見によ り、

ダニエル ・シェヒトマンは、今年(2011年)の ノーベル賞を受賞 しました。

材料科学における数学の重要性はます ます明白になっていました。そ して、幸運な

ことに、私の研究は純粋数学および応用数学の両方の数学者に関心のある問題 となっ

ていきました。アレン ・カーン方程式 とカー ン・ビリアー ド方程式は、数学者の多 く

の命題の対象にな りました。 この二つの方程式に基づ く 「フェーズ ・フィール ド」法
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in　concentration,　 based　 on　 my　 work　 with　 Ryoichi　 Kikuchi　 which　 began　 in　1957

and　 continued　 for　 more　 than　 forty　 years.　 Systems　 of　 the　 Allen-Cahn　 and

Cahn-Hilliard　 equations　 are　 the　backbone　 of　modern　 phase　 field　studies.　 The　 work

of　 my　 students　 was　 exciting　 for　 me,　 but　 I　missed　 being　 directly　 involved　 in

research.

National　 Institute　 of　Standards　 and　 Technology　 (NIST,　 formerly　 NBS)

　 　 In　 1977　 my　 wife　 took　 a　job　 in　 the　 administration　 of　 President　 Carter.　 I　decided

to　 follow　 her　 and　 to　 come　 to　 NBS　 fora　 tw〔トyear　 leave　 of　 absence,　 continuing　 the

supervision　 of　 my　 students　 with　 monthly　 trips　 to　 MIT.　 I　found　 I　 enjoyed　 doing

research飼|-time　 immensely.　 In　 the　 first　 year　 I　showed　 theoretically　 that　 there

would　 always　 be　 perfect　 wetting　 near　 critical　 points.　 It　explained　 a　vexing　 problem

for　 critical　 point　 researchers.　 Since　 then　 fluids　 near　 a　 critical　 point　 have　 found

many　 applications.　 Allen　 and　 I　tested　 predictions　 about　 the　 equafion　 in　 the　 laboratory.

A血er　 two　 years,　 I　resigned　 from　 MIT　 and　 stayed　 at　 NIST　 for　 another　 27　 years,

　 　 As　 a　Senior　 Fellow,　 I　had　 complete　 freedom　 and　 the　 years　 at　 NIST　 were　 very

productive.　 My　 colleagues　 and　 I　were　 creating　 paradigms.　 In　 particular,　 I　 could

specialize　 in　 phenomena　 that　 seemed　 to　 contradict　 existing　 paradigms.　 In　 my
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「完 全 に順 序 化 され た 数学 的 な 美 の シ ン ボル」 で ある

エ ッ シ ャー の 十 二 面 体 の 五 回対 称 性 は、 結 晶 学 者 に

カオ ス を生 み 出 したか も しれ ない 。
'lhe　5ve -fold　symmetry　 of　Escher's　 dodecahedron,　 "a

symbol　 of　perf㏄Uy　 ordered　 mathematical　 beautゾ

would　have　created　chaos　among　 crystallographers.

は、移動界面問題の強力なツールになりました。最初のこのような研究成果の一つ

は、小林亮によるもので、アレン・カーン、カーン・ビリアー ドの二つの方程式を

使った計算が樹枝状結晶を分岐する結果をもたらしました。私がケンブリッジ大学で

樹枝状結晶問題について諦めてから20年経って、私の研究成果がその研究のツールに

なったのです。これも幸運な偶然です。

私は、数学者との共同研究をずいぶんと行いました。そして材料科学にとって数学

者がどれほど価値ある人たちであるかに驚かされてきました。材料科学者の理論の多

くは、物理的問題を単純化するもので、数学に似ています。実験とそのような理論と

の食い違いを調べる時、その問題が単純化された物理にあるのか、それとも数学的近

似法にあるのかが分かりません。数学者と研究を進める時には、物理を単純化する必

要はないのかもしれません。自然は複雑な状況から単純な結果を示すことがよくあり

ます。このように、物理を単純化することで実際には数学をより難しくする問題があ

ることに驚くことはありません。数学者の否定的な結論でさえ有益なのです。私が定

式化した方程式に解がないと言われたとしたら、私は見逃されている物理を探さなけ

ればならないのです。私たちは問題についての式を数学者に示すことができ、またさ

らなる近似を行わずに結果を得ることができます。もしそれらの結果が実際に観察さ

れたことと異なるのであれば、私たちの式がこの問題に対して不適切であるというこ

とになるのです。
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seventh　 year　 1971　 at　MπI　 had　 taken　 a　sabbatical　 year　 as　a　visiting　 professor　 at

the　 Israeli　 Institute　 of　Technology,　 the　 Technion,　 in　Haifa,　 Israe1.　 There　 I　was

fortunate　 to　meet　 Dan　 Shechtman,　 who　 was　 in　his　 last　year　 of　study　 for　his　PhD,

During　 a　 thre←month　 visiting　 professorship　 to　 Israel　 in　 1980　 1　 became

reacquainted　 with　 Dan　 Shechtman,　 who　 was　 now　 a　faculty　 member　 and　 ready　 for

a　sabbaticaL　 At　NBS　 we　 were　 workhlg　 on　rapid　 soUdi丘cation　 process㎞g　 and　 exploring

what　 unusual　 materials廿 亘s　process　 could　 make.　 We　 needed　 an　electron　 microscopist

and　 I　invited　 Dan　 Sh㏄htman　 to　 work　 with　 us.　 While　 working　 at　 NBS,　 Dan

Shechtman　 discovered　 a　crystal　 that　 was　 forbidden　 by　 dle　 accepted　 paradigm　 of

crysta皿ography.　 The　 International　 Union　 of　Crystallography　 has　 s㎞ce　 changed　 the

de丘nition　 of　"crystal"　 rules　 to　i皿clude　 dle　 "quasi　 (periodic)　 crystals".　 1}IIS　year　 Dan

Shechtman　 won　 the　 Nobel　 Pdze　 for　this　discovery.

　 　 The　 importance　 of　mathematics　 in　materials　 science　 was　 becoming　 increasingly

apparent,　 andIwas　 fortunate　 that　 my　 research　 has　 led　 to　problems　 of　interest　 to

both　 pure　 and　 applied　 mathematicians.　 Both　 the　 AUen-Cahn　 and　 Cahn-Hilliard

equations　 have　 been　 the　 subject　 of　 dozens　 of　 theses　 in　 mathematics.　 The

"phase -field"　 method
,　based　 on　 these　 two　 equations,　 has　 been　 a　powerful　 tool　for

moving-boundary　 problems.　 One　 of　 the五rst　 such　 studies,　 by 、　Ryo　 Kobayashi,

showed　 that　 calculations　 with　 an　 AC-CH　 pair　 of　equations　 resulted　 in　branching

dendrites.　 Twenty　 yeazs　 a食er　I　had　 given　 up　 on　the　 dendrite　 problem　 in　Cambridge,

my　 research　 provided　 the　tools　 for　studying　 it.　Serendipity　 again.

　 　 I　have　 done　 much　 collaboration　 widl　 mathematicians,　 and　 I　continue　 to　be

amazed　 how　 valllable　 they　 are　 to　materials　 science.　 Many　 theories　 done　 by　materials

sciendst　 simplify　 the　 physical　 problem　 and　 approximate　 the　 mathematics.　 When　 we

see　 a　discrepancy　 between　 an　 experiment　 and　 such　 a　theory,　 we　 do　 not㎞ow

whether　 the　 problem　 is　 in　 the　 simplified　 physics　 or　 in　 the　 mathematical

approximations.　 When　 working　 with　 a　mathematic三an,　 we　 may　 not　 need　 to　simplify

the　 physics.　 Nature　 often　 shows　 us　 simple　 results　 from　 complicated　 situations.

Thus　 we　 should　 not　 be　 surprised　 that　 there　 are　 subjects　 where　 simplifying　 the

physics　 actuaUy　 makes　 the　 mathematics　 more　 difficult.　 Even　 negative　 results　 from

mathematicians　 are　 use血1.　 uIam　 told　 that　the　 equationIhave　 formulated　 has　 no

solution,Ihave　 to　look　 for　the　 missi㎎physics.　 We　 c{m　 give　 our　 formulation　 of

a　problem　 to　a　mathematician　 and　 obtain　 results　 without　 further　 approximation.　 If

those　 results　 are　 different　 from　 what　 is　observed,　 we　 know　 that　 our　 formu励on

is　not　 appropriate　 for　this　problem,
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プロセスや現象を精度よくシミュレーシ ョンする私たちの能力は驚 くほどの速さで

高まっています。私の研究仲間は 「理論 ・計算材料科学セ ンター」 を設立 し、20年 以

上にわたって、最高水準の計算論的アプローチを開発、利用 し、産官学の研究に提供

できるようにしてきました。そのホームページhttp://www.　 nisi　gov/mmVctcros/

は産業界に役立つ解決可能な問題の見事な、そ して役 に立つコレクションになってい

ます。

私は自分の研究に大変満足 しています。不可解な研究と思われていたものからどれ

ほど多 くの進歩があったか、また冶金学の問題か らどれほど幅広い問題に発展 して

いったか ということに驚いています。パラダイムを構築する分野の研究に携わってこ

られたことはすばらしいことで した。依然 として、人類が明らかにしていない問題が

誰かを待っています。世界中のすばらしい研究で、分野は拡大していますが、それは

まだまだ平等に与えられたものです。私たちはお互いに非常に協力的です。科学者は

仲間を歓迎 し、ブレークスルーに価値 を見出 します。

最後になりましたが、多 くの国々の、そ して複数の学問分野の100人 を越える論文

共著者の皆 さんに感謝 したいと思います。何年 にもわたって助けていただき、貢献 を

し続けてください ました。大変お世話になりました。このすば らしい高尚な京都賞

によって彼らの業績 も認められ、多 くの人たちが喜びを表して くださいました。

　 　 Our　 ability　 to　 simulate　 processes　 and　 phenomena　 with　 accuracy　 grew　 at　 an

amazing　 pace,　 My　 coUeagues　 established　 the　 `℃enter　 for　 Theoretical　 and

Computadonal　 Materials　 Science"　 which　 for　 more　 than　 twenty　 years　 has　 developed

and　 used　 state　 of　 the　 art　 computational　 approaches　 and　 helped　 to　 make　 it　available

to　 industria1,　 government,　 and　 academic　 research.　 Their　 website,

http://www.nist.gov/mml/ctcms/,　 is　 an　 amazing　 and　 helpflll　 collection　 of　 solvable

problems　 use血lto　 industry.

I　have　 found　 my　 research　 very　 grat颯ng.　 I　am　 amazed　 how　 many　 advances

came　 from　 what　 seemed　 arcane　 research,　 and　 how　 wide　 the　 range　 of　 topics　 that

grew　 out　 of　 metallurgical　 problems　 has　 been.　 It　has　 been　 wonderful　 working　 in　 a

paradigm　 building丘eld.　 There　 are　 still　many　 unexplored　 topics　 waiting　 for　 someone.

The　 field　 has　 become　 larger　 with　 excellent　 research　 all　 over　 the　 world,　 but　 it　is

sdll　 very　 collegia1.　 We　 are　 very　 supportive　 of　 each　 other.　 Sciendsts　 welcome

colleagues,　 and　 value　 breakthroughs.

Lastly　 I　want　 to　 thank　 my　 more　 than　 100　 coauthors丘om　 more　 than　 a　dozen

countries　 and　 in　 several　 disciplines,　 who　 have　 helped　 me　 over　 the　 years　 and

continue　 to　 contribute.　 I　owe　 dlem　 much.　 Many　 have　 expressed　 their　 joy　 at　 the

recognition　 of　 their　 work　 implied　 by　 this　 amazing　 and　 generous　 Kyoto　 Prize.

Appe皿dix:　 The　 equations　 for　 those　 who　 want　 to　 BCC　 them

補遺:方 程式一 興味のある方へ
[f　D　 is　a　 constant,　 the　 equation　 is　 linear　 and　 easy　 to　 solve

Dが 定数であれば、方程式は線形 となり、解 くことは容易です。 (∂/∂t)u=D▽zu,

(∂/∂t)u=D▽2U,

uは ある位置 と時間における濃度、(∂/∂t)uは ある位置における時間に対する濃

度変化示 し、▽uはuの 傾 き,▽'-uはuの 傾 きの発散を表 します。 両者ともその位

置近傍でuが どの程度異 なるかの値を示 します。Dは 拡散係数 と呼ばれ、拡散の起

こる速 さを表 します。Dは 私がシカゴ時代に苦労 して測定 しようとしたものです。

一一般 的なケースのようにDがuに 依存するならば、

　 　 where　 u　 is　the　 concentration　 at　 a　spot　 and　 time,　 (∂/∂t)　 u　 is　how　 rapidly　 u　 at

that　 spot　 changes　 with　 time,　 ▽u　 is　 the　 gradient　 of　 u,　 ▽2　 u　 is　 the　 divergence　 of

the　 gradient　 of　 u.　 Both　 are　 measures　 of　 how　 different　 u　 is　 in　 the　 vicinity　 of　 the

spot.　 D　 is　 called　 the　 diffusion　 coefficient　 which　 quant血es　 how　 rapidly　 diffusion

occurs.　 D　 is　 whatItried　 to　 measure　 so　 laboriously　 in　 Chicago.　 If,　as　 is　usually　 the

case,　 D　 depends　 on　 u,

(∂/∂ りu=▽P▽u1,

(∂/∂t)う=▽[D▽u], given　 any　 distribution　 of　 matter,　 solution　 to　 these　 equations　 will　 tell　 how　 it
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とな ります 。

物質分布が与え られれば、これ らの方程式の解は、将来 どのように分布するかを示

して くれます。一般的に、 より均一に分布するようになります。

しか し、究極的には、過去の分布の多 くは現在の分布と同じものを与えられます。

物質の現在の分布が与えられる時、方程式は、特に以前の分布からどうしてそのよう

になったのかを示すことができません。なぜなら過去について解が得られないか らで

す。すなわち、正常分布が時間の経過 と共に後方に進む時、後方拡散分布は 「不良設

定」と呼ばれます。

拡散方程式に4次 の項を追加するとカーン ・ビリアー ド方程式にな り、正 と負のD

について解を与えます。

(∂/∂t)U=▽[D(U)▽u]一 ε2▽"u,

will　 be　 distributed　 in　 the血ture,　 usually　 becoming　 more　 uniformly　 distr　 buted.

　 　 But　 infinitely　 many　 previous　 distributions　 can　 give　 the　 same　 current　 d　stribution.

Given　 how　 matter　 is　 distributed　 now,　 the　 equation　 cannot　 tell　 you　 how　 tgot　 that

way,　 specifically　 from　 which　 earlier　 distribution.　 Because　 it　 cannot　 be　 solved　 for

出e　 past,　 that　 is,　for　 normal　 d迂 曲sion　 going　 backward　 in　 time,　 the　 backward　 dif血sion

equation　 is　 called　 "ill　posed."

Adding　 a　 fourth-order　 term　 to　 the　 dif血sion　 equadon　 converts　 it　 into　 the

Cahn-Hill三ard　 equation,　 which　 has　 solutions　 forward　 in　 time　 for　 positive　 and

negative　 D,

(∂/∂tu=▽ 【D(u)▽u]一 ε2▽4U,

whereεIS　 a　small　 distance,　 whose　 magnitude　 for　each　 case　 can　 be　 obtained

from　 experiment　 and/or　 theory.

εが短い距離であれば、それぞれの場合のその大きさは、実験からで も理論か らで

も得ることができます。
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