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長距離拡散を伴う秩序化過程

九大理 川崎 恭治､ 古賀 毅

秩序化過程の問題は､これまで流動がある場合を別にして主にTDGLのような局所

的運動方程式を用いて議論されてきた｡我々は保存系で且つ運動方程式が非局所的な場

合について考察した｡動機は高分子ブレンド等必ずしも局所的運動方程式が自明でない

場合の理解を深める事にある｡

出発点は局所的秩序変数 S(r,t)に対する次のような方程式である:

S(r,I)--JC(r,r')
8日 (S(t))

∂S(r′,t)
dr′+f(r,t) (I)

ここで Ⅰ-I〈S)は秩序相における通常の VSを含むGL自由エネルギー汎関数で

f(r,t,)はランダムノイズで下記の揺動散逸関係を満たす :

くf(r,t)f(r',t')〉=2kBTG(r,r')8(t一七') (2)

C(r,r')は長距離拡散をあらわす積分核で､保存則及びオンサガー相反定理により

j-G(r,r')dr'=O

C(r,r')=G(r',r)

を満足する｡TItS)を決めるのは畑距離相互作用である｡ここで大切なのは､モデル

として､この1歪距離相互作用と､G(r,r')を決める長距灘の素過程を分けて考えて差

し支えない事である｡即ち exp(-H/kBT)で表される平衡での性質は短距離力によって/決

まり､従って相境界面はミクロな厚さを持つが非平衡での素過程は長距離に及ぶ｡所で

C(T,r')は一般に次の形を持つ (以下簡単のために数係数を 1にとる｡)｡

C(r,r')=6(r-r')一 g(r,r')

ここでg(r,r')=g(r',r)はr,r'の滑らかな関数で保存則から

∫ど(r,r')dr'=1

(5)

(6)

である｡デルタ関数が現れるのは､粒子の長距離の交換やホッピングを考えれば局所的

にはある場所(r)で粒子の種規が変わったり､生成､消滅が起こるからである｡ ど(r,

T')としては色々なものが考えられるが､典型的な例として以下の2つをあげておく｡
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｢パターン形成､運動およびその統計｣

(A) g(∫;r')=

1

Ⅶ(R)
Ir-r'I≦R

0 Ir-r′‡>R

( B) ど (r, r')- (27t ) ~ d Jdke
ik･(r- r') 1

1+( kR) 2

(7)

(8)

ここでdほ空間次元で Ⅶ(R)は半径Rのd次元球の体積でRは界面の厚さより十分長

い､素過程の起こる距離である｡

この系は急持後しばらくすればシャープな界面が到る所に出来るので､それ以後のダ

イナミクスは界面のそれで代用できる｡これを導くために(1)を次のように書き直す (以

下ではランダムノイズを落として考えるがこれを入れる事は簡単である｡)｡

a

Jdr'Gll(r,r')a7 S(r',t)ニーp(r)≡ -

∂H (S(t)‡

SS(r,t)
+ll(t) (9)

ここでG~1(r,r')は次式を満たすG(r,r')の逆演算に対応する積分核である:

Jdrl'C1 (r,F')G(rt',r')=8(r-r') (10)

又 h(t)は保存則(3)の為に G｣ が一義的に決まらない為の不定さを表すラグランジ

未定係数である｡そうすると G~1(∫,r')が Ir-r'Iの大きい極限で0になる事を

要請できる｡ll(t)は最後に保存則(3)を用いて決められる｡(5)に対応して

G11(r,r′)=6(r-r')+γ(∫,r')

と書 くと､ γとgの関係は

r(r,r')=g(r,r')+Ir(r,{)g((,r')dTt'

(HHg

(12)

従ってγ(r,r')はr'についてg(Tr,r')同様滑らかであり又

γ(r,r')=γ(r',r)

でなければならないからrについても滑らかであ､る｡これらの点に注意すれば(9)から､

規に知られている手順によって界面の運動方程式を導 くことができる日)｡界面上の位置

をd-1個の変数の雑 clによって表し､そのd次元空間内での位置ベクトルを r((1)と着

くと野面のその法線方向の速度V(｡)は次の方程式で決まる:
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-i

V((1)=K(cL)-A IdG'K(cL')-
△S2

.Cr 伸 1'T(r(O),r(〔J))V(O')(I3)

但しK(q)は点 qにおける平均曲率､

T(r(α),r(Q･))≡γ(r(｡),r(C())-Å 1Jd(1･γ(r(〔r),r(0･)) (14)

A≡Jdq (全界面積)

_cr.=J云'(n)2dn

△S=JS'(rl)dn

ここで S(n)は平らな界面でのSの､その法線方向(n)の分布である｡

(13)では保存則

JdcLV(cL)-0

(15)

(16)

が満たされていることがわかる｡

以後椅単の為にgや γが r-r'のみによる場合に話を限る (一般にはこれらがSに

汎関数的に依存しうる｡そうするとこれは成り立たない｡)｡これらのフーリエ成分 喜

(k)､ チ(紘)は(12)から

チ(k)=
重く k )

1-ま くk )

の関係で結ばれる｡保存則は

kiimo云(k)-1

と書ける｡素過程の起こる距離は一般に次式で定義することができる｡

辛

R -(tim k2チ(k) )~1/2= [Lilno(1- ĝ(玩))/k2]1'2kー0

前に述べたモデルA,8については

(A) -g(k)-d鳥 dtt(.-d, Qd(kRt)

J8(Ⅹ) (ベッセル関数) d-2
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Qd(Ⅹ)=
sinX/Ⅹ d=3

(17)

(18 )

(19)

(2())
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｢パターン形成､運動およびその統計｣

‡
R = [2(d+2)]~レ 2 R

(B) ĝ(k)≡(1+k 2R2) ~1 , チ(lt)=(li2R2)~1

‡
R =R

となる｡

(24)

所で､いま着日している現象を特徴づける長さにくらべてR が充分大きければR -

coの極限をとることができる｡この時(19)から チ(A)即ち一般にγが小さくなるもg)

と考えられる｡そこで(13)の最後の項をおとすと

V(｡)=K(qト AllJdq･K(q･) (25)

これは界面反応律速過程によるミクロ構造の時間発展を記述する方程式である(2)｡よく

知られているように(25)から次元解析的議論によってミクロ構造の特徴的スケール 9く

i)は Ll'2 のように振舞う｡これはイジング的非保存系と同じであるが､ここでは保
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図 1 R=2と 20に対するスケーリングプロット｡数字は時間ステップを示して

いる｡また､ [k]≡ JdkkI(k,ち)/JdkI(k,i)
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存系に於ても同じ振舞いが期待される｡

高分子ブレンドでみられる tl/2 の振

舞い(3)がここで述べたことで説明され

るかどうかについては更に立ち入った

検討が必要である｡

ここで提案されたモデル (A)につ

いて計算機シミュレーションを行った

ので以下それについて述べよう｡方法

は大野等によるセル法州 を用いた｡ま

ず比較的小さな 70×70の格子系につ

いて榎本等によって R=10,20の場合

研究された(5)｡図 1､ 2にスケールさ

れた散乱関数と 9(t)～tz の指数Z

のR依存性が示されている｡Rが有限

である限り系の大きさと時間を無限大

図2 ZのR依存性｡ここでZは特徴的

波数 [k]の時間依存性 [k]～

L-Zから得られた｡

に近づける時の漸近的振舞いは拡散律

速の時と同じで Z=1/3になる筈である｡従って問題はRが充分大きい時に(25)に対応す

る Z=1/2の領域がどの程度あるかということである｡前述の結果はこのような領域の存

在を暗示している｡我々はより大きな系､即ち 256×256について研究した｡図3と図

4に R=10と 20の場合について相境界線の全長 L(I.)(これは9-1(I,)に比例)の時間

lnt
3.0 6.0 9.0

図3 R=10に対する しくt)の時間

変化｡参照線は傾き -i/3の直

線である｡
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図4 R=20に対する Ⅰ,(i)の時間

変化｡参唄線は傾き -i/3と

-1/2の直線である｡
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変化を示す｡興味深いの拭 R=20の場

合であり､初期.の過渡的領域から直ち

に Z･=1/13･_q)領卿 こ移行するのではな

く､その間に 2=1/2の領域がみられ

る｡R=10の場合には Z=1/2の領域が

みられなかったが､これはスケーリン

グ領域にはいる前に粗融 ヒが進み､云

ケーリング領域にはいる時には既に 9

(t)がRより大きくなってしまった為

であると考えられる｡

我々は更に､(25)た対応する Z=1/2

を明確にみるために､系内到るところ

でホッピング可能なモデル(Random

ExchangeModel)について 256×256

の格子系で計算機シュミレーションを

行った｡図5に L(t)の時間変化を

lnI
2.0 5.0 8.0

図5 RandomExchangeModelに対する

しくも)の時間変化｡

参照線は傾き -1/2の直線である｡

示す｡この場合には Z=1/2が長い時間硫域にわたってみられ､更に L(t)の変化の仕

方は Log-Logプロットを見る限り非保存系のそれと全 く同様であるように思われる｡

Z=1/2の領域での散乱関数や､Z=l/2のみえる時間領域の長さとRとの関係について

は現在研究中であり､またモデル (B)についても今後研究を進めていく予定である｡

関本､川勝両氏及び研究室の他のメンバーの討論に感謝したい｡
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