
I.液体金属の時空構造 ;Vポート

東北大学工学部 田 中 実

§1. テーマe)位置づけ 1)

ノ ア2年 9月東 京にて開催予定の第2回液体金属国際会議のFirstNotice

に,テ ーマの一つ としてstructure( of liquidmetalsandalloys)

を挙げた｡ ところで第 1回 (Brookhaven,'66年 )国際会議では対応する

分野 として structureand scattering in lーiquidmetalsとなってい

るが,今回は以下eJ理由からscattcring eJ語 を省いたOまず,問題はあ く

まで液体金属 (純金属及び合金 )a)微視的時間空間 スケーノレにおけるイオン系

の構造 的特徴 を明 らかに し理給的説明を試みることにある｡実験的情報 を得 る

手段 としてた とえば中性子非弾性散乱 やX線回折 ,更にSA0.R.に よる解折

等が適当であることは疑がない｡I66年a)Brookhaven 国際会議では ,こ

の セッション(Session i) a)前半,P･A･Egelstaffの review

talk ;RadiationScatteringDataon LiquidMetalsに始 まる部

分 は ,上記の実験手段 を通 して得 られる量は何であるか,それはイオン系e)時

空構造 のどの部分に関係 しているかが主なテーマである｡ しかしこ0'DBrook-

haven 国際会議の功績 でもあろ うが,5年を経過す る間にこ0'D部分e)問題は

ほ 整ゞ理 されて基本的 な理解が得 られているように思われる｡

一方 ,Session iの後半はA.PaskinG7Dreview talk :Structure

ofLiquidMatalsに続 いて8簾 の報告がある｡ この部分のテーマが先に述

べた問題点に他 ならず , 5年 を経過する間 にい くつか主要な進展があったが依

然液体金属の特性や理解 してゆ くための基本的問題 を含んでいる｡'72年の

国際会議のテ ーマにscattering の語 を省いたのは問題点 をよb明らかに こ

の部分に しぼ Dたいためである｡

さらに ,電子択態や電子的輸送性質 を理解する基距になることも考 え合わせ ,

次 ejS問題 を考 えてみ ようO
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i) 液体金属ei)中でイオン間 相互 作用 は どa)よ うな特徴 を持 つかO
実験 よj)散乱強度 S(Q .a,),S (Q )を知 9得 た時 ,2体,5体 e)時
空相関 G(r･t),g(r),G(5)(63, t ;F ′,･t′),g(5)( p ,
r I)a)特徴 を明らかに し,それ等U)基経である¢(r),?(5)(訂,P,)

を把握しまた理論的に解明できるかo特に中性単原子液体 (Ar等 )との差

異 を明らかに し,理解できるかO

ii) 例 えば S(Q･W),あるいはS(Q)に見 られる特徴 が,その液体金

属,q)物性U)特徴 とどう関連 するか,Ar等 U)中性単原子液体系 との物性 U)

差異が時空構造 o'D段階 でどこに現われるかを解明することO

iii) 液体金属は疑 な く古典液体 であろ うo しか し,ぎujような意味 でClass-

icalsimple liquid なのであろ うか｡ 統計力学的液体論uJ対象 とし

てどの ような位置ずげをすべきであろうかo

以 上極めて美 とした表現であるが ,液体金属 の物性 蟹理解す る足場 を最 も基

確的 なところに置 くことが問題 である｡金属結晶o')物性 を理解する場 合と同等

にはっきbした物理的措像 を持つ ことがこajStructureofLiquidmetals

a)セッションの目的 であるともいえよう｡

研究会 へ0)アンケー ト回答中 , 10^以上む方からこ~むテーマへの関心 と研

究内容 を寄せて原いたが,前回まで0'3こe)種の研究会,及び学会やシンポジウ

ム等 で報告ずみの話題は割愛 させて もらったo以 下数節にて発表を蔽 った話題

についての問題点 をま とめ よう.

§2.イオン間相互作用

液体金属中CL)イオン間相互作用については ,Johnson-Hutchinson-

MaTChの論文以来縮退伝導電子系の磯 喜腔 ついで経 たW角度から議論されていb2)0
定性的効果については大体正 しい把鐘に到達 してい ると思われ るが,定量的評

価 ,特にd軌道 を持つ イオン系についての考察は これからの問題 と思われるO

この研究会では,イオン間相互作用 を原理的にど_うとらえるか,イオy系の時
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空 構造 を理解する上 でどo'Dようなmodel が有効 かについての話題 をとbあげ

た｡ 先 ず,金属結晶の凝集 エネルギーや電子構造 の考察o)出発点 であるBorn-

oppenheimer近似は融点以上の液相 でも有効 である.従 って,イオン系 をあ

る瞬間凍結 させた仮想的系について,伝導電子系の量子力学的状態が完全に求

め られれば ,結晶U)場 合同様 にそ0,3イオン配置に対応 する全系のエネit,ギーを

次o'Dように項に分けられるはずである｡

E(Rl.･牢 2･ ･- RN:Ne･T･Ⅴ)

N
- I u(1)(輿 )+
j-1

N N
I a
j>k-1
U(2)(E;qj･Rk ) ･･

N N N

+ 2 2 Z

j> k> 8- 1
U(5)( 勘 凋 k･ R e)

+.∴､-

Neは体系 (体積 Ⅴ)中の伝導電子数 で,必要 とあれば ,伝導電子系について

は有限温度での量子統計力学的平均値 をとるとしてよい｡ 右辺は イオンの産院

ど-IAjを単独にU)み含 む もめ ,対 iE竜j-,Rk iとして含み,各対につき

描竜j一己篭k 1- -ならばその項が0になるもeJ,5個の組 i拍 j,R k,

閃Z)と して含み,そU)●うち任意の1つが他の2つから無限に離れたら0に な

る もの ,としへうように分類 した形式 である｡癖熟近似の立場 では このE(筒 1,

己竃2 , - ･･･仁王N :Ne,T,Ⅴ)が イオ ン系e)ポテ ンシャルエネjt,ギーと

見 なせ るものであれ 従.ってU(2)(E-･盲j ,Eqk)は 2体 ポテンシャル¢(Rjkうー
U･(5)(㌘ij ･Rk パ竜e )は 5体 ポテ ンシ右 レQ(5)(Rjk ･R je )を意味
す る｡ しか し結晶の場 合 と異 な9,任意のイオン配置 (不規則系 !)に対 して
伝導電子系の固有状態を解 くことは不可能 であ9,上記の巌穿 きはそe)ま ゝで

は実行不可能 であやO しか し渡部三雄氏 (東北大 )は ･ い オ'ン系 +電子素 )

の熱力学的函数を計算する際に ･もしイオソー電子相互作周 (ps､cudop?ten二

ti'al)が十分weak ならば ,イオ ン系位置 エネルギーが一義的に上記由よ:ラ

に分類整理 できることを示 した｡具体 的に¢(R) ,¢(5)(絶,悶 ′ ).ej表式

を液体 Naの場合に評価 してイオン間15体ポテ ンシャルが決 して小さ くは なVi

ことを示 した (報告 Ⅰ-1.渡 臥 長谷川 ).勿論 ,よb定量的に Q(5)を永 め
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る こと,また時空樟造 ヤ熟力学的性質に どa)ような役割 を演 ずるかを明 らかに

しては しい ものである｡

一方 ,イオン系 の性質 を説明するに際 して全 くpract-icalに,よ鋸蘭単 な

ポテンシャ ルの仮定 でどこまで議論 できるのであろ うか,とい う設問 も十分意

味 がある0日的はある物理量 (時空構造 orD特徴 )は複雑 なイオ ン間相互 作用の

うちどの部分が最 も密巌に関連 するかを明らかにすることであるo J-.H-.M

に始 まるLong-Range｣)scillation ポテ ンシャル,Rahmano'DLR0
+softcoreに対 してAshcroft-LeknerCf)hard-eore 模型が提案さ

れ ,各 々の有効性や基礎づけが議論されてきたo詳 しくはD.･Schiffの シミ

ュレ～ シヨンに基ず く分析を参照されたい 5)O この研究会では ,S (Q)の圧

力変化からみて hardcoTe模型が如何なる意味 を持つかを検討した試みを発表

して貰った (報告 Ⅰ-2.辻 他)O圧力の低い範鞄では液体金属のS (Q)

にらい簡単なスケ- 1)ンクで対応関係が成立 しそ うなこと ,従 って もLhard-

core模型を採用するならば･core直径 Qが圧力と共に変化 しpaching fr-

action 町 はむ しろ変 らないように見えるo mctal としての特性であろ う

かo

一方 , S(Q)ej圧力変化 からは,蛋(5)(p,p′), についてej情報 が得 ら

れ てお 9再 (5)(p , p,).a)役割 と他方液体の近似的理論へe)反省 との2面

で新 しい問題提起がされていることを報告 してお く(P.A.Egelstaff(4))･

香5. イオソ系の集団的熟適劫

S(Q･W)a)解析 から･高振動数 (u～<10~1Sc.p･.?) 短波 長 (Q～>
10-1Å~1)の領域 におけ るイオ ン系熱運動U'スペク トルは固相 (高温 )隼お

け る格子振動に極めて類似 した分散関係 ,､b-a(Q), を示 していることが

知 られている5)O中性液体 でも同様e'事実が報告されている｡

前回までの研究会等 において この集団的熟運勢の特徴についてはhろい ろの

角度からの報告が あった(千原 ,小幡 ,村瀬 ,守田等 ). しか し各 々UJ試みが

イオン系 についてどのような物理 的捧像 を提案 しているか,またそれらが イオ

ン系 oD時空構造 の他の部分 (または他の段階_)とどの よ-うに関連するかにつり

てはまだ十分な議輪は覆されていない｡特に長波長低周汲数極限 (流体熱力学
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的極限 )とどのようにつ ながるかについては もっと詳細に検討される必要があ

るのではなかろ うか｡単純に考 えると分散関係a,I-a,(Q )の直線部分は圧縮

率 (またはBulkmodulus) で表 わされるが,もはや熟力学量 としてあ音速

(断熱圧縮波 )ではないはずである｡Visco-elastic 理論からの詳細な検

討はP.Schofieldの reviewd) に詳 しい｡
他方,流体 としての本質的特徴は値 々UJイオンの非相関的運動 の特徴 ,

ss (Q ･a')からも解析 され ,や 長ゝい時間に捗る複雑 な拡散運動のスペク

トル関数に現われている｡ この方面からも上記の集団遅劫の特徴 (特に Iife

time) が議論される筈であるが,現在 まで十分な解明はされていない｡

この研究会では物理的括像 の試みとして非晶固体の音汲.の拡張 としての解析

(Ar) を発表 して貰 った (i-5.武野 )｡ こ0'D立場 ではイオン個々の拡散

の自由度 が全 くないもの とされ ,従って横波 の存在 も最初 から明 らかなことで

ある｡ 他方,Visco-elastic 理論からも短波長では対応するrigidity

c4.(Q)を用いた分散関係が導 かれ,武野氏の表式 と一致する.6)･7)0

結局微視的理論で新 しいことをつけ加 えるためには ,life-time′牢 Cohe-

rent なスケールの問題 ,特にSs(Q.a)との関連 を明らかに し夜ければ

ならぬように思われる｡

§4.液体金属の シミニレーション

最初の節に挙げた画題 i)～iii)を理論的立場から考察する場合 ,結局は実

験 データの信頼度 と理論的に要請される外的条件に対応する測定結果o')欠除等

-の暗礁に乗上げる.従 って ｢完全に コントロール可能な液休金属｣についての

理論実験が考察された (A.Rahman)｡ 現実oD液体系 との対応については

L.Verlet8)が詳 しく分析 しているが,十分倍額できるシミュレーションの

方法 である(moleculardynamics)0

高速計算機o'D内部にて,イオンの質量 とイオン相互作用 とを与え,現実の温

度 と密度 を持つ仮想的液体金属系を作る(勿論伝導電子系はイオン間相互作用

ム特徴に入れてしまう)o このイオン系 (N-864)a)古典 (Newton)運

動方程式 を遂次積分 し,各時刻転e)座陳と速度e)完全な記録 :iRj(tn),

yi(tn)l･j-1･2- ･N･0≦n=<1500･At-1×10-14sec:
･-619
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を ファイルに記憶 させるo次いでこの7ア イルからFLLf竜J (tn)やVi(tn)

ej組を適当に呼 び出 し_,いろいろな物理量 を定義通 り計算 し,現実の体系 との

比薮 や仮定されたポテンシャルの役割等の議論 を試みることにある｡ この方法

の問題意義疫っいては前述 のP｡skinの review t｡Ikl)やSchiff5) の論

文が好例 であろ う｡ 勿論いはば ｢実験 もしくは測定方ま句のアイデブが勝負 であ

って,今後 とも重要な研究方法 であるO 日本 で初めての試み として東北大a)グ

ループ(金研 ,工 ,理学部 )_甲研究の端緒 を発表 して選 った(報告 Ⅰ-4,宿

井他 )O 具体的物理量 o'D ｢測定｣と解析 には入っていないが ,いわば ｢試料作

成 の実際｣にあたる｡ 熟平衡状態にできるだけ速かに到達させ るため特に注意

を払ってお9,Rahmanや Verlet 等 よDは よb自然 なシミューレーションが

開始されるも0'Dである｡

§5.古典液体 としての位置づけ

最近純金属液体の熟力学的性質について詳 しい分析 が報告され始めている9)0

結局は純金属 の相図 を明らかにすることにつ ながるが,液相気相e)critical

point 近傍 の測定カモ重要な主題 であるo こe)場合,伝導電子系e:)存在が昧態

の変化に対するブローベの役割 を演 じて くれ て,中性液体につTVlて とは興 った

い くつかの実験解析手段 が存革するo しか し換 富すれば §1.1.の開溝 iii) に対

応 している次第 で,古典耳性琴体の概念 だけでは処捜整理 しきれないかも知れ

ない0 年だ し,時空構造 や段蝉 でどうなっているかは殆んど革論 らしい議論は

なVlように思われる｡ この研究会ではイオン伝導電子2成分系 としてdynamic

str這CはrefactorS(Q.u) を原理的に導出 してみようとする試み (戟

告 1-5. 千原 )が述べられた｡将来 への重要な問題提超 であろ うo

結局 ,この研究会U)他のテー75分野 の解析に.あたって,金属 であることに

加 えて牧相である事情o'3上咋亘 って,野に如何なる液体.であろ うかと自問 自答

す ることから始 める必要があるーもa)と思われるO-
l己=
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