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1 序

急冷された 2元合金の相分離の過程において､様々なパターンが観察される. そのな

かでも2つの相が層状に交互に並んだ構造や､互いに方向が異なる層構造のブロックが織

り目をなすような構造など1の出現については､主に､金属学の分野で､数多 くの事例が

報告さ●れてきた｡【1,8】

これらの層状構造のとる配向とその周期性は､固体固有の異方的構造と対応 している

とみられる｡

また､同様の系について､その相分離過程で外部か ら応力をかけると､その印加方向

に依存 して､層状構造のとる配向が決定されることが確認されている｡【81

これらの相分離過程においてほ､固体の異方的構造 と弾性効果を考慮する必要がある

と思われる｡しか しながら､従来なされてきた相分離の理論的研究のではこの2つの要素

についての解析はほとんど行なわれてこなかった.最近になって､SrOlovitzらが MoIlte-

Cal工0-SimulatioIlを行い系の動的過程の一部を再現 した 【2】が､弾性効果の果たす役割が

明確になったとは言えない.弾性効果を考慮 したものとして I(ll.aChaturyall【1】らの議論､

あるいは､o汀Criticalityの度合が強い場合のminoI相が形成する核の間の相互作用に関

する宮崎たち､あるいは山内らの議論 【8,9】がある｡ また､動的過程に関 しては､川崎 ･

榎本 らの核成長の議論 【10】があり､2相関の格子弾性歪定数の不一致が系に弾性歪を生

lいわゆるmodulatedstructures と呼ばれるもので以下_本稿では-指 して層状捕遠と呼ぶことにする
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成 し､それに介された互いに離れた2つの核の間に働 くいわゆるEsIlelby相互作用が､核

成長に与える影響を論 じている｡

このように最近になって弾性効果を考慮 した相分離過程の理論的解析がいくらか行な

われるようになってきたが､今までのところ､議論は主に､系の静的な弾性エネルギー

の見積 りによってそのmo工Phologyを説明すること､もしくは､2相の体積分率が大きく

異なる系､言い換えれば､oK-Criticahtyの度合の非常に強い系の核成長理論に限 られて

いる｡

そこで異方的弾性効果を考慮に入れ､かつCritical-quencIlに近い状況での相分離の過

程に対する有効な動的理論が必要 となる｡

筆者の一人は最近､Gintzbllrg-La･lldall型の手法によって､異方的弾性効果を考慮 し

た相分離モデルを提案 した.[3,41,さらに､我々は､それについて､cell-dynamicsによる

simlllationを実行 し､実験との対応などいくつかの知見を得た 【11]. 以下の節で､モデ

ルの説明とsimllla.tiomの結果をしめす｡

2 Model

我々の取り扱 う対象は,cllbicな異方性をもった,cohe工elllな2元合金の相分離過程で

ある｡ 秩序パラメーター C(r)は相分離後の2つの安定相での組成比を士1として規格化.

した､空間各点での組成比によって決まる.また,Ⅶ(∫)で変位場を表現 し､歪場と組成

場のcotLPlingを考慮すると､系の持つ血eeenergyは

p-/drlf(C)+喜(∇C)2. αC(∇･11)+fet] (1 )

となる. ここで､i(C)は､ C についてのGintzburg-LalldaufreeenergyでαはC と歪場 11

に関する結合定数､feLは､ C とのCouplillgを無祝 した､通常の弾性歪エネルギ-であり､

相分離前の空間的に-様な相の格子を王efelellCe格子として､そこからのずれに注目した

ものである｡ 即ち､
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fet-喜(cll-C12)冒(孟 ut･)2+言C12(∇･u)2.壬q4∑ufj (2)t i≠3'

ここで､uiJ･は∂叫･/82;).+∂u)･/∂E.･であり､Ci}･は､弾性定数である｡また､系のmoIPhology

に対する外部からの応力の影響を考える際､その影響は､2相間で硬さが異なる場合､即

ち､弾性定数が組成比に依存する場合にのみ効いて くる.その依存性は､lirLea.工な範囲で

考えるとして

C.･,.-C.9,.+cc:i (3)

と表わされるoただ し､CP,･および CI,･は､定数とするo

我々の扱 う場は上で示 したように､変数として組成比 (C)と格子の変位 (u)の2つを

有 している. 組成場 (C)については､次のようなCllall-Hinia･rd型の方程式

∂
前C-ス∇2(SF/Sc)- 入∇2lf'-∇2C+peL] (4)

に従 う時間発展が考えられる｡ ここで人は輸送係数､F'-∂f/∂C､また､FLeLは､次で表

わされような,化学 potentialの弾性効果に関する部分である｡

仙 -α∇･u･ ;(Clll-C112)冒 (孟 ut･)2･ 妄cl12(∇ ･u)2･ ic.1.∑u?j (5)
一 I'≠j

上式は､ C について閉 じていない｡しか しながら､緩やかに時間変化する組成場 (C)に

たいして変位場 (Ⅶ)が力学的釣合の条件

6F/Gut.ニー∑孟qij-0J (6)

を満たすように､十分速 く緩和する系では､境界条件を与えれば近似的に､上式を通 じて

uはCの汎関数となり､系の時間発展は､ Cに関する閉 じた方程式で表わされることにな

る｡ この変数の節減の具体的な手続きは､次のような線形近似を通 して行なわれる｡
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まず､Cをその平均値C-のまわりに展開 して C-C-+cleXP(ik･r)とお く｡ また歪場に

関 して も同様に.∂u,･/aE3･-At･)I+I'kjul.･eXP(ik ･r)とする.ここで A.･}･-< ∂uJ∂ェ)A>

は､外部からの応力によってひきおこされた弾性盃の平均値である｡これを (6)に代入す

ると､す ぐにul.･がclの関数としてかかれる｡ これより､ult･はclで表わされ､式 (4)の線

形化された形

∂

前C1- -1k2lf〝+k2+Yet(i)]cl, (7)

が導入 される. ここで､I"-∂2f/∂C2.また､Tetは､弾性効果に由来するeJrectiveな温

度変化である｡詳細は【3,41を参照)また､左 ≡錘 でこれはvectoIの方向を表わすO,吹

に､Tetをcubicな異方性の強さを表わすパラメ-タfa-(Cll-C12-2C44)/C442､およ

び､shea.rmodulusC44について､ 1次まで展開すると､

･eL(i)-const･･喜Ta∑瑚 +9∑st･,.k･･kj･ -
;≠j iJ'

(8)

となり物理的意味が明らかになる｡ 右辺第 1項は､ゆらぎの､波数vectofの方向によらな

い部分で臨界温度のシフ トとなるO この項は､Cilm の最初の論文で考慮 された 【61 ｡ 第

2項は､系のCⅦbicな異方性に由来するもの､また､第 3項は､外部応力の影響によるも

のであるO ただしSijは次の通 りである.

st･j-AI･,･IA,･,･一言 8･.,I冒 A, ･,･,

∫

ここで､dは､空間次元数を表わす｡

上式を､実空間の表現に戻 して､系の時間発展方程式

i≠ メ

を得るO ここで､∇,･≡ ∂/∂x.･である. また､Wについては C と

(9)

£C- 入∇2lTo-∇2･ C2恒 妄Ara∑∇?V,?W･Ag∑st･jV･･∇jC (ユ0)
I,∫

2方向による嘆きの違いを表わしておりf4- 0で等方弾性体となる
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∇2W=C- <C> (ll)

の関係がある｡<C>は､ Cの空間平均値である｡ Tbはeqectiveな温度である｡､なお､先

の､ 相 の導出の経緯から明らかなように､式 (ユ0)は､系の異方性が十分小さくかっ弾性

定数の組成依存性 (2相の硬 さの差) も､小 さい場合､即ち､

IEaI-loll-C12-2C441/C44≪ 1a.nd lC4147l≪ 回,

のときにのみ､有効 となる｡ なお､Tは特徴的な歪の大きさである｡

3 simulations

(ユ2)

我々は､上で導出した､時間発展方程式を celldyna･mics【51を用いることによって数

値的に解いた｡パラメータとして､以後､全ての場合入-ユ､㌔ -0.675とし､mesllの

刻み幅は1として､128×128の大 きさの正方格子を用いた｡初期条件 としては､平均値

2×¢-1のまわりにj=0.3の幅の一様乱数を配置 し急冷直後の状麿に対応 させた.

発展方程式 (10)の右辺第 2項の計算は次のように行なった｡

まず､嘩宜的に変数JLを導入 し∂JL/ail-D(∇2JL-∇3∇gc)に関 して固定されたCの

もとで十分なstep数だけ計算を実行させたのち､その〟に対 して

FE≡∇-2∇3∇yc- ∇3∇yu (13)

が成 り立つっていると考えた.2次元系の場合､Ta∇三∇…W- Ta∇ま∇;∇~2Cであるので､

これと､上式を組み合わせて､∇3∇ yJL-∇三∇…Wを得た｡ただ し∇-2.は∇2の逆演算子

とする｡ この (第 2項を決定するための)一連のsllbstepを､celldynamicsの (Cを決

定するための)1mainstepごとに行なった｡数値計算は､【10]と【01】方向に柔 らかい軸

を持つ異方的弾性体について､1)外部からの応力をかけ輿 ､はあい､2)【101方向に1軸応

力をかけた場合､3)【101および 【01]に垂直な面からsllearStreSSをかけた場合
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の3つの場合について実行 した｡

1)図 1､2は､ともに､外部からの応力の印加がない状態､すなわち､全てのi,jの組

合せに対 して S.･)･-0の場合の相分離過程であるo 特に､図 1は､Criticalquench(¢-i/2､

<C>-0)における時間発展の様子を表わしている｡ただし､ Cが正 となる領域を黒で

塗 りつぶ した｡この図では､序節で言及 したような層状構造 (mo血lated stmCtⅦTe)が

見 られる｡層状構造は系の部分部分によって 【10】方向もしくは【01】方向に平行に広がり､

ブロックをなしている.また､1つ 1つの層の厚みに関 しては､全系を通 してほぼ一定で

ありこれは系を特徴づける長 さであるといえる｡ 特徴的長 さは時間とともに成長 してい

るようであるがこれについては､後に述べるように簡単な解析を行なった｡図 2は､o汀

criticalqnencllで¢-0.3(<C>ニー0･4)の場合の時間発展の様子を表わしている｡lllinof相

である黒い領域は､矩形の領域を形成 し時間とともに成長 していく｡

図 1､cubicな異 方性 を持 った系 の

胡分 社 過程｡ た だ し国 中 の

数字は､時間ステ77-を来す｡縦

軸 ､頒軸 は､それぞれ､ 【Ol】､

【10】方 向 を 鼓 す ｡

また､これ以下の図では､図2の

場合を除きcdLicaLquench.

( ¢ - 0.5)｡

義
T = 17 0 0
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2)図3は､【10]方向に1軸応力を印加 した場合すなわち､SIS-0.15の場合のCritical

qⅦench(¢-1/2)後の時間発展の様子である｡図から応力の印加に対 して平行な方向 (【10]

方向)にのみ層状構造が形成されるのが見 られる｡

3)図4は､【10】および【01】方向に垂直な面か ら slleafStTeSSを印加 した場合すなわち､

gSsy--0･225の状況におけるCriticalqllenCh(¢- 1/2)後 の 系 の時間発展の様子である.こ

の場合､形成される層状構造の方向は､式 (8)の ､ 右 辺 第 2 項 と第 3項の間の競合によっ

て決定されるoこれからすぐわかるように､層状構造に垂直な向きと【10】方向との間の

角皮をβとすると､選択されるβは次の関係

sin(20)--2gSsy/TA (14)

によって決まる.今､-2gS3Ey/Ta≡ 0･67でOo ≡ 21oor(90-21)○が成 り立っOなお､

I29SSy/Ta‡>1の成 り立つ場合は 式 10第3項の寄与が第 2項q)寄与をおさえ 【11】方

向のみの波数 vectorをもつ層状構造となる｡(図5参照)このとき､Cは2gSSy/Taの符

号にのみ依存 してそれぞれ一意的に450もしくは-450 となる｡ 最後に､さきに述べたよう

T=1500

図 3 図 1と和 美｡ただ し､【Ol]方向

からLuniaxial-slrcssが､印加 され

た状況｡

T=1500

図 JI BH と同様.ただし､弱いshcar-

stressが印加 された状況C
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に､系甲特徴的長さRll(i)の時間発展について調べた｡各時間ステップで､図 1､図3､

図4について 【11]方向にscaAL､domain境界に出会う回数をall(i)として､適当な規

格化を行い､Rll(i)-α(all(i))~1とした｡(αは適当な係数)結果は､図 7の通 りであ

る｡異方的弾性効果を考慮 した系では､上記の図1(a)図3(a)図4(a･)で表わされたい

ずれの場合も､異方的弾性効果が考慮されない場合の特徴的長さの変化､咲il/3(図中の

△で表わされる点の時間変化)と異なる時間発展を示す.いずれの場合も､il/3に比べか

なり遅い時間変化となっており､従来研究されてきた保存系の相分離過程とは､明らかに

異なったものといえる｡
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図6 系の特徴的長さの時間発展｡ただ し､

A は異方的弾性効果を考慮 しない

場合｡他は､cubicな其方的弾性を考慮

したもので､それぞれ､外場な L D

uniaxial-strcss印加､o shear-stress印加 t

の場合である｡其方的弾性効果により､

系の時間発展がおそ くなる｡
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4 まとめ

我々は､最近筆者の一人が提案 した､異方的弾性体の相分離過程のモデルに対 して､主

に数値的な解析を試みたOその結果､金属の相分離過程で しば しば観察される一連のと持

徴的な構造 (modula･tedstnLCture)の形成過程がこのモデルによって､再現されること分

かった｡また､その時問発展について､(弾性効果が効かない場合の)保存系の時間発展

別 と考えられているil/3別 より緩やかになることがわかった｡

現在までに得 られた結果は､系のmo工pl10logyに関する定性的な議論の域を出ない｡し

か しながら､これらの研究は次の意味で興味深い発展性を有 している｡すなわち､系の

morphologyが系の時間発展と強い相関を持 っているということである. 例えば図 1で表

わされる構造においては､(弾性効果を考慮 しない)相分離と違 って､界面が直線的であ

り､曲率に応 じた界面の運動 という要素は系の時間発展の駆動力の候補からはず されよ

う｡この場合系の時間発展は拡散とdoma.inの繋替えのよってのみ起動 されるように思わ

れる｡ また､図2の系では､domain関の繋替えはほとんど起 こ.らず拡散によってのみ時

間発展が進行するようにみられる｡ これらの場合､幾何学的拘束が加わ･1た分､時間発展

が遅 くなる｡また､本稿には収録 していないが､相分離された2相間の弾性定数の違いを

考慮 した modelにおいては､(本研究会報告での､小貫の稿 flg4,5,6にみられるように)

柔 らかい相が netwolk状につながるというrLOrL-trivia.1な空間構造が形成される. この場

合､時間発展についても､pa.tte工nの凍結 (freeziltg)などnon-trivialな結果が観察 され

系の空間構造と時間発展の密接な関係を示すよい例となっている｡

参考文献

川 A.G.I(llaChattlryan,TheoryoJSlr7LCliralTransformalt'onst'nSolids(Jolm Wiley

&Sons,NewYork,1983)alldreLererLCeSquotedthereilt･

[2】J.Gayda･aridD.I.Srolovitz,ActaMetall･37,64=1(1989)･

- 332-



｢パターン形成､運動及びその統計｣

【3】A･Ontlki,J･Phys･Soc･JpA･58,3065,3069(1989)I

[4】A･OAtlki,inFormatf.On,Dynamics,andStalI'sII'csofP叩 erns,editedbyK.

xawasaki,M.SⅦ2mkiandA.Onuki,(WorldScienc占,singapore,1990).

[5】Y･OonoandS･Puri,Phys･Rev･A38,434(1988)･

[6]I.W･Cab,ActaMetall･9,795(1961)

lT]JIW･Calm,ActaMetall･10,179(1962)

[8】T･Miyazaki,衣.NaknmuraandlilMori,I.Ma･tef.S°i.14,1827(1979).

[9日I･YamanouchiandD･deFontaine,ActaMetall･27,763(1979)･

[10】E.Xawa5akiandY･ErLOmOtO,PhysicaAlso,463(1988).

[11]五･NishimoriandA･Ormki,toappealirLPllyS･Rev.B,Jtlly(1990)

- 333-


