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合金の相分離過程は､比較的古 くから冶金学的興味のもとに研究されてきた｡最近､平衡から

遠 く離れた系(非平衡系)としての立場から研究が見直され､ここ数年の間にかなりの進歩があっ

た｡そのほとんどは､ある程度相分離が進行し､秩序(この場合は折出物のクラスターに対応す

ち)が形成 された後のクラスターの大きさ､形の時間変化に閑したものである｡この場合には

(Furukawall],Marrow等【2])によるスケ-リング関数により現象が良 く説明できることが分

ってきた｡その関数は F(守)- 官ta s(管/官.)という形をもつ｡ただL q.は相関関数

S(q)の一次のモーメントで時間とともに tNJ で変化する｡この関数はAIZnl3]､FcCr

l4]等の合金､ガラス【5】､溶液【6]などの相分離過程で実際に観測されている｡

しかし､秩序形成の初期過程という立場で考える場合にはもっと時間が早い所で､ゆらぎが､

出来てくる秩序の芽に比べて相対的に重要な意味を持つよううな所を研究する必要がある｡この

ようなものの一つとして空間的に一様とみなせる系についてはゆらぎと秩序の時間発展に対する

Suzukiのスケーリング理論【7]があり､レーザーの発振､その他の系でかなり一般的に成立する

ことが分っている｡しかしながら相分離過程のよううな空間的に一様ではない系に関しては理論

的にも実験的にも非常に難かしい開度であり､ほとんど分っていないのが現状である｡ここでは

合金の相分離過程でゆらぎが重要であるような非常に初期の過程が中性子小角散乱で観測できた

こと｡また非常に定性的ではあるが､一様な系で成立しているようなスケ-リングがやはり存在

しそうなことを示す｡

まずFe-40atXCrを540Cで時効した時の中性子散乱強度S(q)の時間変化をlog-Iogプ

ロットしたものを図 1に示した【8]｡12時間以上の時効をした試料ではqの大きい所で散乱強度

がq-4に比例していることが分かる｡このq-年別lまポロッド刑と呼ばれ､クラスタ-(秩序)が.Lll

来､その界面がシャープに変化している時に一般的に出て来るものである｡つまり秩序が出来た

のに相当しているわけである｡この秩序が出来たことに対応してFurukawa等のスケーリング関数

は良 く成立し､すべての曲線がl削ぎ同じ形になる事が図2より分る｡これはクラスタ-の大きさ

は変化するが､その形は平均的にみると変化していない､つまり自己同型的な変化をしているこ

とに対応している｡

これ に対 してもう少し短い時効時間の所を見てみると､散乱関数はq4 依存性性では無くな

り､非常に初期にはqの大きい所でq-12に依存するようになる｡この様子は図 1の20分-1時間

時効のところに対応する｡このようなq-1依存性を持つぱあいには散乱関数はスケーリング関数

では説明できない｡そQT:一例として515Cで時効した時 (この場合はq一之 になっている)のもの

を図3に示したが､これはこのスケーリング関数では説明できないことは明らかである｡同様な

結果はA卜6.8%Znの相分離分離過程にも存在することが確かめられた【9】｡このようなq-つ依存性
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･つ
はLanger,Bar-onandMillerlIO】の理論で説明されることが分った｡このq~-依存性は系のゆ

らぎと対応しており､平衡状鯉にある系では散乱相関長もを使って1/(ql+ち-1)で表わされるよう
-2

なものである｡この場合には非平衡系であるためち- 0となり散乱強度はq~2に比例する形に

なるため臨界点における臨界散乱と似たような事になり､ゆらぎは異常に大 くなる.実際には原

子の拡散によって現象が進行するため､時間とともにゆらぎが増大して行 くのに対応し中性子散

乱車齢 まqの大きい所でq-1～の形を保ったまま強度が増大することになる｡

さてSuzukiのスケー リング理論によれば､-様な系が非平衡状態におかれた時にはまずゆらぎ

が異常に増大して行き､そのゆらぎの中から秩序が芽ばえる｡秩序がある程度大きくなるとゆら

ぎを押さえながらさらに成長して行き､最終的な平衡状鮭では非常にわずかな魚的なゆらぎを残

してゆらぎは減衰してしまい､秩序状憩におちついてしまう｡このことを相分離する系について

具体的に理論の中に取り込んだのがSaitoの理論であり､計算で散乱関数の異常なゆらぎの成分

と､秩序を表わす成分のq依存性を分離して求めている｡今まで実験ではこのゆらぎと秩序を分

離する手立てが無かった｡しかし我々の測定では図 1を見ると分るように､12,50時間時効した

後の比較的後期の試料のついての散乱関数を見ると､ピークよりも大きい所ではq~4-に比例して

いるが､もっとqの大きい所ではq･~?に比例した裾が見ら/れる｡つまり秩序パラメーターとして

はq一斗依存性を持つ成分を見れば良 く､ゆらぎに開した成分を見ためにはもっとqの大きい所で

q一十の成分が減衰してじ-まった所を測定すれば良い｡正確にはq-4･とq-､とに依存する部分を別々

に分離しなければならないが､これは今後の課題である｡このようなqの大きい所まで正確に測

定可能になったのは､これがパルス中性子源に設置された小角散乱装置 (拡ENS-SAN)に

よって測定されたためで､通常の原子炉における小角散乱装置ではこのようなqの広い範囲の測

定は非常に困難である｡

結果的には次のようになっていることが分かる｡つまり､相分離の初期にはゆらぎが増大して

行き､それが図 1に示した20分-1時間の時効のq一之依存性を示した部分に表われている｡秩序

がある程度成長して くるとq-q･で示される部分が出現し､その裾にq-Lと依存性を持った部分が見

られるようになる｡相分離が進行するに従ってq-A-で示される成分､つまり秩序成分は非常に大

きく成長するが､qJ で示される部分､つまりゆらぎは減少して行 く｡

この様に非常に定性的にではあるが非一様な系についてもSuzukiのスケー リング理論と本質的

には同じことがおきていることが分かる｡つまりこのような現象は非常にユニバーサルであるこ

とが示唆される｡実験的に√ 与とq-2依存性を持つ成分を正確に分離できるかどうかが今後の最

大の焦点であろう｡
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図 1.散乱強度のlog-logプロット｡ 図2.後期過程に対するスケー リング｡
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図3.初期過程に対するスケー リング｡
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