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解 説

材料物理化学の分野における

データベ ス利用の現状 と問題点

田 中 敏 宏*飯 田 孝 道**

1.は じ め に

最近,デ ータベースを利用 した材料開発 ・材料設計の気運

が高ま り,こ の分野の今後の発展が期待されている.現 代で

は,情 報は貴重な"資 源"で あ り,学 術研究や産業技術の多

様化と高度化を反映 して急増 した膨大な情報の中から,い っ

そ う"質 の高い"情 報を的確,か つ迅速に入手することが求

め られている(1).デ ータベースは,こ のような膨大な情報を

収集 し,整 理 して評価と蓄積を行い,効 率的な検索をはかる

システムとして現在および将来の高度情報化社会を支える基

盤になると考えられる.

材料物理化学の分野におけるデ-タ ベースの中で,特 に熱

力学データベースは歴史が古 く,こ れまで蓄積されてきた熱

力学量 と状態図のデータが統一的に再評価 され,新 たなデー

タの蓄積作業が進められている.ま た,相 平衡 ・化学反応な

どを対象とし,そ の利用範囲の拡張が検討されている.し か

しながら,従 来構築されている材料物理化学系のデータベー

スは,特 定の分野や物質系に偏っている傾向があ り,今 後,

新材料の開発ならびにその製造プロセスの検討に必要 となる

分野あるいは物質系(例 えば,高 温における融体の熱物性,

希土類元素など)については,広 い温度.濃 度 ・圧力範囲に

渡って,必 ずしも十分なデータが蓄積されていない.こ のよ

うなことから,現 状のデータベースではそれらに対する情報

を求める利用者の要請に応えることができない場合が多い.

また,実 用材料は,一 般に多成分系であ り,デ ータベースの

実用性を高めるには,多 成分系のデータをその基本となる純

物質や2元 系のデータから推算する方法の確立が必要 とさ

れているが,現 状ではその基本原理についても十分な検討が

な され て い な い.こ の よ うに,既 存 の 材料 物 理 化 学 系 の デ ー

タベ ース は,デ ー タ の 内容 ・信 頼 度 ・適 用範 囲 のみ な らず,

デ ー タベ ー ス の能 力を 実 用 上 十 分 に 発 揮 させ るた め に必 要 な

機 能(推 算 ・予 測能 力 な ど)に つ い て も満 足 で きる状 態 では な

い.

デ ー タベ ース に 関係 す る立 場 と して,デ ー タの供 給 者,デ

ー タベ ース の 構築 者
,デ ー タ ベ ー ス利 用 に よ る材 料 開発 支 援

シ ス テ ムの構 築者,お よび 一 般 の利 用 老 が考 え られ る.デ ー

タ ベ ー ス構 築 作 業 に お け る 問 題 点 は,文 献(1)～(3)な ど に

詳 し く述 べ られ て い る.本 報 では 「デ ー タベ ース とは,情 報

を 計 算 機 可 読 の 形 に 整 理 ・統 合 し た 情 報 フ ァイ ル の 集 合

体 」(1)と考 え て,デ ー タベ ー スに 収 め る こ とが で き る信 頼 性

の高 い 基 礎 デ ー タの 測 定 と蓄 積,お よび デ ー タベ ース を利 用

して材 料 の 基 礎物 性 に 関す る研 究 を 行 っ てい る立 場 か ら,材

料 物 理 化 学 の 分 野 に お け る デ ー タベ ー ス の現 状 と問 題 点 に つ

い て述 べ る.

2.デ ー タ ベ ー ス の 分 類,な ら び に 材 料 工 学 に お け る

デ ー タ ベ ー ス の 歴 史 的 な 発 展 状 況

デ ー タベ ー スに は 種 々の 分 類 法 が あ る が,便 宜 上 表1の よ

表1 デ ー タ ベ ー ス の 分 類(1).

*
大 阪大学講 師;工 学部材料開発工学科(〒565吹 田市 山田丘2-1)

** 大阪大学教授;工 学部材料開発工学科
Current Status and Some Problems in Physico-chemical Databases of Materials; Toshihiro Tanaka, Takamichi Iida (Department of
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うに分 類 が で き る.本 報 で は,主 と して 「事 実 情 報 」 を 扱 う

フ ァ ク トデ ー タベ ― スに つ い て 話 を進 め る.な お,文 献 情 報

に関 す る デ ー タベ ー スに つ い て は,文 献(4)が 参 考 に な る.

さて,ヨ ー ロ ッパ で は,1950～60年 頃 か ら,ド イ ツ,イ

ギ リス,フ ラ ンスな どの 一 部 に,熱 物 性 値 な ど古 くか ら蓄 積

され て いた デ ー タや,ま た 欧 州 共 同 体委 員 会 が行 った 高 温 材

料 に関 す る共 同研 究 成 果 な どの デ ー タベ ー ス化 が 検 討 され る

よ うに な って い た.例 え ぽ,熱 力 学 デ ー タ に つ い て は,

NPL(National Physical Laboratory,英 国物 理 研 究 所)に お

い てMTDATAと い うデ ー タ ベ ー ス が 作 られ,JANAF熱

化 学 表 の値 を用 い て ロケ ッ トの 推 力 を予 測 し,解 析 す る計 算

シス テ ムが 当時 構 築 され て い た(5).そ の 後,ヨ ー ロ ッパや 北

米 に お い て,利 用 者 が 国 際 通 信 網 を 介 して 各 国 の材 料 デ ー タ

ベ ース を相 互 に利 用 しよ うとい う提 案 が な され,例 えぽ,熱

力学 デ ー タに つ い て は後 程 述 べ るSGTEやFACTな どの デ

ー タベ ース が構 築 され て い る.材 料 に 関 す る デ ー タ ベ ー ス の

歴 史 に つ い て は,文 献(6)に 分 か りや す く ま とめ られ て い

る.

また,1966年 か ら 自然 科 学 の 分 野 を 中 心 に,国 際 科 学 連

合 評 議 会 の 科 学 技 術 デ ー タ委 員 会CODATAが,重 要 な 科

学 技 術 デ ー タの質,信 頼 性,処 理 方 法,運 用 方法,入 手 方 法

な どに つ い て,各 分 野 を 越 え て 改 善 を 図 る こ とを 目的 と した

活 動 を 行 って い る(6).こ の組 織 に は 欧 米 の ほ か ア ジ ア諸 国や

旧 ソ ビ エ ト も含 ま れ て お り,活 動 の 報 告 書 と して 会 誌

"CODATABulletin"が 発 行 され て い る.一 般 に 欧 米 の材 料

デ ー タ ベ ー ス の 活 動 に 関 す る 情 報 は 多 い が,CODATA

Bulletinを 見 る と,ア ジ ア諸 国 の デ ー タ ベ ー ス活 動 に関 す る

会 議報 告(7)(8)や ア ジ ア各 国 に おけ る材 料 デ ー タベ ー ス を扱 っ

て い る 研 究 機 関 の 一 覧 表(9)も 収 録 され て い る.な お,1986

年 に 山崎 に よ るCODATAの 会 議 報 告 が文 献(10)に,ま た,

横 川 に よ って 熱 力 学 デ ー タ ベ ー ス に 関 連 したCODATAの

活 動 状 況 が 文 献(11)に 分 か りや す く解 説 され て お り,

CODATAの 活動 を知 る上 で参 考 に な る.

日本 で は,文 献 情 報 セ ンタ ー と して 知 られ て い る 日本科 学

技 術 情 報 セ ン タ ーJICSTが,1988年 か ら材 料物 性 に 関 す る

フ ァ ク トデ ー タに つ い て,電 話 回 線 に よ るオ ンライ ンサ ー ビ

ス を行 って お り,同 時 に,STNイ ン タ ー ナ シ ョナ ル と い う

科 学 技 術情 報 の 国際 ネ ッ トワー ク組 織 の 一 員 とな って,ア メ

リ カ化 学 会 情 報 セ ン タ ーCASと ドイ ツ 専 門 情 報 セ ン タ ー

FIZと と もに ネ ッ トワー クを 作 り,活 動 を進 め て い る(6)(12).

3.材 料 物 理 化 学 の 分 野 に お け る デ ー タ ベ ー ス の 現 状

(1)熱 力学 デー タ ベー ス

材 料 物理 化学 系 デ ー タ ベ ー ス と して は 熱 力 学 デ ー タベ ー ス

が 代 表 的 な もの で あ り,そ の構 築 状 況 を 表2に 示 す.表 中 の

SGTE(The Scientific Group Thermodata Europe)は ヨー ロ

ッパに お け る研 究 所,大 学 を 中心 とす る グル ー プが共 同 で構

表2各 国 の 主 な 材 料 熱 力 学 デ ー タ ベ ー ス(5)(13)-(15).

築 した 熱 力 学 デ ー タ ベ ー ス で,MTDATA,Thermo.Calc,

THERDASな ど の構 築 グル ー プ もSGTEの メ ソバ ー で あ

る(13).そ れ ら の メ ソバ ーは,SGTEの デ ー タ ベ ー スを 共 同

利 用 す る と と もに,各 グル ー プ独 自の 熱 力学 デ ー タベ ー スお

よび 応 用 ソフ トウエ ア と組 合 せ た デ ー タベ ース シス テ ム を作

っ て い る.表2に 示 した 熱 力 学 デ ー タ ベ ー ス の 多 くは,合

金 の状 態 図 に関 連 して 発 展 した デ ー タベ ー ス で あ り,こ れ ら

に つ い て は 石 田 ら(14)やBaleとEriksson(15)に よ る詳 しい 解

説 が あ る.状 態 図を 中 心 とす る熱 力学 デ ー タベ ー スの 構 築 は

CALPHAD法 と よば れ,系 統 的 な 熱 力 学 デ ー タ の整 理 が 行

わ れ て い る.CALPHAD法(16)(17)は,1973年 に ア メ リカの

L.Kaufmanの 提 唱 に よ り結 成 され た 「計 算 状 態 図」 に 関 す

る国際 的 な研 究 グル ー プに よ る状 態 図解 析 方 法 で,相 平 衡 や

活 量 な どに 関す る実 験 デ ー タを 基 に,熱 力学 的 解 析 と コ ンピ

ュ ー タ 計 算 に基 づ い て状 態 図 を 作 成 す る 手 法 で あ る.年 に

4回 程 度,会 誌"CALPHAD"が 発 行 さ れ て い る 。 表2の

MTDATAやCSIROは 当初 製 錬 プ ロセ ス の 解 析 ・検 討 を 目

的 に して構 築 され た 熱 力 学 デ ー タベ ― ス で あ る.状 態 図 を 基

本 に した デ ― タベ ー ス も,現 在,総 合 的 な熱 力 学 デ ー タベ ー

スに まで 内 容が 充 実 して お り,こ れ らの デ ー タ ベ ー スを 利 用

して材 料 開発 や 製 精 錬 プ ロセ ス の 解析 ・検 討 に 積 極 的 に 応 用

され る よ うに な って い る(18)-(28),ま た,表2のMALTは,

国産 の熱 力学 デ ー タベ ー スで あ り,構 築 中 の諸 問 題 な らび に

そ の応 用 に 関す る詳 しい 報 告 が,山 内,横 川 に よって な され

て い る(29)(30).

(2)熱 物 性 ・融 体 物性 に関 す る デー タベ ー ス

材料 物 理 化学 系 デ ー タベ ース と して,各 種 プ ロセ スの 解析.

開 発 の ため に,融 体 の 粘 度,熱 伝 導 度,表 面 張 力,密 度 な ど

の 物 性 に 関 す る デ ー タ ベ ー ス の充 実 を 図 る必 要 が あ る.特

に,金 属.合 金 液 体,酸 化物 融 体 に関 す る もの は 十 分 な 整備
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が な され て い な い.た だ し,文 献 の 形 で 各種 物 性 値 に対 す る

デ ー タの整 理 が行 われ て お り,International Metals Review

な どに掲 載 され て い る(例 えば,液 体 鉄 合 金 の 表 面 張 力(31),

液 体 金属 ・合 金 に おけ る拡 散 係 数(32),熱 伝 導 度(33),溶 融 ス

ラ グの 粘 度,密 度,電 気伝 導度,表 面 張 力(34)な ど).常 温 で

液体 で あ る無 機 化 合 物 や,溶 融 塩 に つ い て は粘 度 ・表 面 張 力

な どに関 す る デ ー タベ ー スが 構 築 され て い る.し たが って,

液体 金属 ・合 金,酸 化 物 融 体 の デ ー タベ ―ス構 築 の遅 延 は,

実験 デ ー タの蓄 積,測 定 に 関 す る計 測学 的検 討,お よび 高 温

液 体 に対 す る物 理 化 学 的 検 討 が 十 分 で な い こ とに起 因 す る と

考 え られ る.

化 学 工 業 で対 象 とな る無 機 化 合物 に 関 して は,各 種 熱 物 性

値 の デ ー タベ ー スが 数 多 く構 築 され て お り,そ の 中に は オ ン

ライ ンで デ ー タ を 得 る こ とが で ぎ る シス テ ム もあ る.例 え

ぽ,国 内 で もJICSTのTHと い うデ ー タベ ース(1)(35)は熱 力

学 的 性 質,粘 度,拡 散 係 数,熱 伝 導 度,表 面 張 力 な ど の物 性

を取 り扱 って い る-ま た,TPPF(1)(36)やPROPATH(37)と い

う流 体 の熱 物 性 値 デ ー タベ ー ス もあ る.た だ し,液 体 金 属 ・

合金 な らび に酸 化 物 融 体 は 含 まれ て い な い.

米 国 のNIST(National Institute of Standatds and Techno-

logy)で は,表3に 示 す よ うな デ ー タ ベ ー ス を 構 築 して い

る(38).NISTの デ ー タベ ー ス に は,表3に 示 す よ うに 予 測

プ ロ グ ラ ムや ア ル ゴ リズ ム に関 す る シス テ ム も含 まれ て い る

点 が 興 味 深 い.こ れ らの 中 で例 え ぽ,「 溶 融塩 の 物 性 デ ー タ

ベ ース」 は密 度,粘 度,電 気 伝 導 度,表 面 張 力 に つ い て の デ

ー タ ベ ー ス で あ り,320種 類 の 純 成 分,約4000の 主 と して2

元 系 の デ ー タが整 理 され て い る.

また,米 国 のES Microware社 のTAPP(Thermochemical

and Physical Properties)と い うデ ー タベ ース(39)に は,高 温

の液 体 金 属 も含 む 各種 物 性 値(固 体,液 体,あ る い は 気 体 に

おけ る結 晶構 造,密 度,熱 膨 張 に 関 す る物 性 値,弾 性 に関 す

る物 性 値,粘 度,熱 伝 導 度,表 面 張 力,各 種 熱 力学 的 性 質 な

ど)と 状 態 図 が 整 理 され,ま とめ られ て い る.さ らに,ド イ

ツの ア ー ヘ ン工 科 大 学 理 論 冶 金 研 究 所 は,冶 金 関 係 の液 体 に

対 す る熱 伝 導 度,電 気伝 導 度,粘 度,拡 散 係 数 に つ い て の

表3NISTの デ ー タベ ース の例.

・化 合物 の質 量 分 析 デ ー タ ベ ー ス

・photoelectron & Augerspectra1デ ー タベ ー ス

・気 相反 応 に関 す る デ ー タ ベ ー ス

・セ ラ ミッ クス の熱 お よび機 械 的 性 質 に関 す るデ ― タベ ース

・JANAFの 熱 力学 デ ー タ ベ ー ス

・水 溶 液 中 の溶 質 の活 量 お よ び浸 透 圧 に関 す るデ ー タベ ース

・298Kに おけ る有 機 化 合 物 の 熱 力 学 的性 質推 定 ア ル ゴ リズ ム

・溶 融塩 の物 性 デ ー タ ベ ー ス

・有 機 化 合物 の化 学 的 性 質 に関 す る,構 造 か らの 予 測 シス テ ム

・hydrocarbon系 物 質 の 熱 力 学 的 性 質 お よび輸 送 的 性 質(粘 度 と熱

伝 導 度)デ ー タベ ース
・耐 火物 質 の熱 力学 デ ー タ ベ ー ス

KINDASと い うデ ー タベ ース を 構 築 中 で あ る(40).な お,英

国 のNPLで は,SLAGと い う名 の 溶 融 ス ラ グの 物 性 値(粘

度,密 度,表 面 張 力 な ど)に 関 す る デ ― タベ ー スが 開 発 され

てお り,英 国 の い くつ か の企 業 です でに 利 用 され て い る岨).

(3)そ の 他,化 合 物 半 導 体,ア モ ル フ ァス合 金,超 伝 導 物

質 に関 す るデー タベ ー ス

化 合 物 半 導 体 の気 相 成 長 プ ロセ スに 関 す る検討 の た め に,

関 ら(42)に よ っ て構 築 され た デ ー タベ ー スが あ り,そ こで は

主 と して 気 相-固 相 平 衡 が 取 り扱 わ れ て い る.同 じ く化 合 物

半 導 体 の 液 相-固 相 平 衡 に 関 す る デ ー タベ ー ス と して,石 田

ら(43),大 谷 ら叫)に よ る シ ス テ ムが あ る.ア モ ル フ ァス合 金

につ いて は,東 北 大学 金属 材 料 研 究 所 で デ ー タベ ース が構 築

され て い る(45).ま た,超 伝 導 物 質 に関 す る デ ― タベ ー スは,

近 年 特 に重 点 が 置 かれ,そ の構 築 が 急 が れ て い る代表 的 な も

の で あ り,産 官 学 共 同研 究 と して進 め られ て い る.こ れ に つ

い て は 文 献(6)に,現 状 な ら び に 問 題 点 が ま とめ られ て い

る.

4.材 料 物 理 化 学 の 分 野 に お け る デ ー タ ベ ー ス の

問 題 点

こ こで は,前 節 で引 用 した参 考 文 献 に述 べ られ て い る各 種

フ ァ ク トデ ー タ ベ ー ス構 築 上 な らび に利 用 上 の 問 題 点 の 中

で,特 に 共通 して指 摘 され て い る課題,お よび著 者 らが 直 面

して い る問題 点 を整 理 して み る.

(1)デ ー タの標 準 化

デ ー タベ ース で は,そ こ に収 め られ て い る共 通 の デ ー タを

複 数 の 利 用 者 が 同 時 に使 用 す る こ とが で き る.こ の際,す べ

て の利 用 者 の た め に,デ ー タ の保 存 方 法 の標 準化 を 図 る必 要

が あ る.標 準 化 の 課題 と しては,表4に 示 す よ うな問 題 が あ

る.例 え ば,金 属 の定 圧 比 熱Cpを デ ー タ ベ ー ス 化 す る場

合,共 通 に認 識 で ぎ る次 式 で デ ー タを 整 理 し,各 係 数(a,b,

c,d,e)の 値 だ け が デ ー タ ベ ー ス の中 に 保 存 され て い る.

(1)

この場 合,利 用 者 は この デ ー タの保 存 形 式 とそ の 意 味 を十 分

理 解 して お く必 要 が あ る.な お,表4の デ ー タ の標 準 化 の

問題 につ い ては 国際 的 な 組織 に よる活 動 が 行 わ れ てい る(46)-

表4標 準 化 の課 題(6).

(1) 材料 の表記方法の統一

(2) 用語 と記号 の統一

(3) データ交換方法の統一

(4) データ報告様式の基準

(5) データの評価方法の統一
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(2)デ ータの分布状況

現状のデータベースでは,こ れまでの実験データについて

蓄積 ・整理が行わ+れているので,特 定の分野や物質に偏って

いる傾向がある.し たがって,現 在のデータの分布状況を正

確に把握 し,デ ータの蓄積が少ないが今後重要になると考え

られる分野や物質の選定を行い,そ れ らに関する系統的なデ
ータの蓄積作業を行 う必要がある.

(3)デ ータの推奨値の選択および信頼度の評価 ・表示

実用上の熱物性値のデータは,実 測による正確な数値その

ものが要求されるが,文 献に与えられている実測値には,大

ぎな相違が見られることが多いため,通 常はデータの推奨値

が選定される.し かしながら,推 奨値が与えられると,た だ

1つ の実験データか ら推奨されたデータも,100個 のデータ

から決定されたものも同じ重みで扱われる危険性がある.し

たがって,デ ータの信頼性の表示が必要であ り,ま た,そ の

推奨値に関する元の情報 ・出典も参照できるデータベースの

構築が望まれる.

(4)解 析表現でのデータの収録

い くつかの温度.濃 度に対するデータが表示 されているシ

ステムもあるが,利 用者の立場からは,解 析表現でのデータ

の収録および表示も求められている.例 えば,10Kご とに

比熱のデータが示されるよりも,そ れらを温度の関数とした

式で与えられるほ うが利用者にとって便利である.比 熱の場

合,温 度を関数 としたほぼ共通の式が知 られているので,そ

れに合わせてデータの整理が可能である.し か しながら,合

金の混合熱などに関 しては,そ のデータの濃度 ・温度依存性

を記述するために一定の規則が必要となる.こ の場合の規則

とは,混 合熱を表す熱力学モデルを意味し,そ のモデルの濃

度 ・温度式における係数が複数の利用者の間で共通に認識さ

れるものでなければならない.こ の点については,例 えば,

合金の過剰自由エネルギの場合,表5に 示すようなモデルが

表5 過 剰 自由 エ ネ ル ギ の主 な モ デ ル.

各 モ デ ル の 詳細 は文 献(47)(48)参 照.

提 案 され て お り,代 表 的 な熱 力学 デ ー タベ ース で は これ らが

共 通 の モ デ ル と して 採 用 さ れ て い る.表5の モ デ ル(47)(48)

は,現 時 点 で 一 般 に そ の妥 当性 が 評 価 され て,一 連 の デ ー タ

が モ デル 式 の 係 数 に 変換 され,デ ー タ ベ ー ス化 され て い る点

に注 意 す べ きで あ る.し た が っ て,各 種 物 性 に つ い て経 験 則

や 物 理 的 背 景 の 明確 な モ デ ル の構 築 が な され て い な けれ ば,

そ の物 性 値 に 関 す るデ ー タ ベ ー ス化 が 困 難 であ る と も考 え ら

れ る.

(5)実 験 技術 の充 実 の 必要 性

前 記(2)で 述 べ た よ うに,今 後 デ ー タ ベ ー スの 構 築 を進 め る

に あた って,測 定値 の蓄 積 を系 統 だ て て行 う必 要 が あ る.た

だ し,測 定 方 法 の 中 に は,物 性 値 の絶 対 値 が 直 接 得 られ ず,

相 対 法 と して 得 られ る ものや,絶 対 法 で あ って も,そ の測 定

装 置 の 校 正 の た め に,特 定 の条 件 下 で 正 確 な値 が わ か って い

る物 質(標 準 物 質)が 必 要 な場 合 が 多 い.常 温 の 測定 で は,多

くは この種 の標 準 物 質 が 整 備 され て い るが,高 温 で は,標 準

値 の み な らず標 準 物 質 す ら 明確 に 定 め られ て い な い場 合 が多

い.し た が って,デ ー タ ベ ー スの 構 築 を考 え る 際,測 定 方 法

お よび 標 準物 質 の選 定,な らび に そ の 標 準物 質 に よる標 準 値

の 決 定 まで を 含 め た 系 統 的 な 実験 デ ー タ の蓄 積 が 急 務 で あ

る.例 え ば,ECのCommunity Bureau of Referenceを 中心

に,高 温 の 酸 化 物 融 体 に 関 す る0.1～10Pa・sの 粘 度 範 囲 に

お け る粘 度 測定 用 標 準 物 質 の 選定 な らび に粘 度 値 の決 定 作 業

が 行わ れ て お り,著 者 らの グル ー プ も この プ ロジ ェ ク トに 参

加 して い る(49).

(6)デ ー タベ ー ス を実 際 の解 析 に利 用 す る ソ フ トウエ ア

熱 力学 デ ー タベ ー スの 場 合,溶 体 の 自由 エ ネ ル ギに つ い て

は 最小 限 の数 値 が 収 め られ て お り,各 成 分 の活 量 な どは 個 々

に収 め られ てい な い.こ の 際,利 用 者 の有 す る プ ログ ラ ム ま

た は ソフ トウエ アが,成 分 の 活量 を計 算 で き る機 能 を 有 して

い なけ れ ば デ ー タベ ース の利 用 価 値 は 半 減 す る.熱 力学 デ ー

タベ ー スに 関 して は,多 くは ほぼ この要 請 を 満 た して い る ソ

フ トウエ アが す で に準 備 され て い る(14).例 え ば,SGTEの

熱 力学 デ ー タベ ー ス に 直結 で き るChem Sage(47)(48)と い うソ

フ トウエ ア で は(1)各 種 熱 力学 関 数 値 の 計 算 ,(2)化 学 平 衡 ・

相 平 衡 の 計 算,(3)物 質 移 動 を 伴 う反 応 容 器 内 の 定 常 状 態 の

計 算 を 行 え る 機 能 が 組 み 込 ま れ て い る.表2に 示 した

THERDASはSGTEの デ ー タ ベ ー ス と こ のChemSageと

い う ソフ トウエ ア の組 合 せ か らな るデ ー タベ ース シス テ ム で

あ る.こ の種 の ソ フ トウエ アで は,か な り複 雑 な相 平 衡 計 算

も可 能 で あ り,種 々 の 応 用 例 が 報 告 され て い る(16)-(28).ま

た,利 用者 が扱 い 易い ソフ トウエ アが 求 め られ て お り,例 え

ば,前 述 のTAPPと い うデ ー タベ ー ス で は,図1に 示 す 初

期 画面 に お い て周 期 律 表 の 元 素 を マ ウス で指 定 す れ ば そ の 元

素 お よび元 素 の 組 合 せ か らな る化 合物 に関 す る物 性 値 や 状 態

図 が表 示 され る.こ の種 の取 扱 い は表1のHSCやThermo-
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図1 TAPP (Thermochemical and Physical Properties Database)の 初 期 画 面.

Calcで も用 い られ て い る.

(7)物 性 値 の推 算 ・予 測

デ ー タベ ース の利 用者 が,常 に い っそ う信 頼 性 の 高 い デ ー

タを 求 め るの は 言 うまで もな い こ とで あ る.し か しな が ら,

信 頼 し得 る デ ー タ が な け れ ば,不 確 か さ の 範 囲 が 大 き く と

も,そ の 旨を 付 記 した デ ータ は実 用 上 の要 求 を 一 応 満 た す こ

とに な る(1).例 え ば,単 体 お よ び2元 系 化 合 物 の 熱 力 学 デ

ー タは 比 較 的 よ く整 備 され て い る が ,3元 系 以上 の 多元 系 化

合 物 で は 極 端 に 利 用 可能 な デ ー タ が少 な く,ま た 信 頼性 も乏

しい.実 用 材料 で は 多元 系化 合 物 が多 い こ とを 考 え れ ば,研

究 開 発 の 現 場 で 熱 力 学 デ ー タベ ー スを 使 うには,欠 落 して い

る情 報 を 補 うた め の何 らか の工 夫 が 必 要 で あ る(50).す なわ

ち,デ ー タベ ー ス シ ステ ムに は,物 性 値 の推 算.予 測機 能 が

不 可 欠 で あ る と考 え られ る.合 金 系 で は,格 子 安 定 性 ・混 合

則 な ど の理 論 的 検 討 が な され て お り,計 算 機 に よ る推 算 ・予

測 が 行 わ れ て い る.し か しな が ら,セ ラ ミ ッ クス 系 な どで

は,混 合 の 性 質 を どの よ うに熱 力学 的 に記 述 す るの か とい う

モ デル 構 築 の検 討 が 遅れ て い る た め,評 価 活 動 と機 能 的 に連

動 して お らず,今 後 の理 論 的 検 討 の進 展 が 望 まれ て い る(5).

こ の よ うに 物性 値 の 推算 ・予 測 の 問題 は,デ ー タベ ース を利

用 して 新 た な 知 見 を 得 る こ とを期 待 す る利 用 者 に と って重 大

な問 題 で あ り,ま た,今 後 の デ ー タベ ー ス の発 展 方 向 を 検討

す る上 で も大 切 な 課 題 で あ る.

5・ 物性値 の推算 ・予測法の具体例

前節で述べたデータベースの構築に関わる諸問題について

はそれぞれの文献に詳 しく述べられているので,こ こでは物

性値のデータベースを有効に利用する場合に重要な"推 算 ・

予測"の 問題について述べることにする.

(1)与 えられたデータの外挿 ・内挿および2元 系の組合

せから成る多成分系に対する物性値の推算

前述のように,物 性値の温度 ・濃度 ・圧力依存性が理論的

に解析されてお り,共 通のモデルが存在すれば,そ れを利

用 したデータの内挿 あるいは外挿が可能 であ る.こ れは

CALPHAD法 の利点のひとつ として評価されている.ま た,

単体や2元 系合金の物性値に比べて,多 成分系の物性値の

データの蓄積量は少ないことから,多 成分系の物性値を純物

質および2元 系合金から推算する方法の検討が,熱 力学量

については,古 くからなされている.例 えば,3元 系合金の

混合熱をその3元 系を構成す る各2元 系から推算する方法

として,図2の ようないくつかの近似法(51)が考案 されてい

る.最 近では,余 と徳田によって新たな近似モデルが提案さ

れている(52).熱 力学量以外の物性値の場合,3元 系以上の

多元系への拡張については多 くの問題が残 されている.
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図23元 系溶体における混合熱の近似法

各近似法の詳細は文献(51)参 照.

(2)実 験 値 が な い系 の物 性 値 に対 す る理論 的 ・半 経 験 的 ・

経験 的推 算

こ の 問 題 に つ い て は 数 多 く の 研 究 が な さ れ て い る

が(2)(53)(59),本 報 で は 具 体 例 と して 著 者 ら の 最 近 の 研

究(60)-(66)につ い て述 べ る.

著 者 らは,特 に液 体 合金 中 の無 限 希 薄 溶 液 に お け る溶 質 元

素 の部 分 モ ル 自由 エ ネ ル ギOBに 着 目 し,そ の推 算 方 法 に つ

い て検 討 を 行 って きた.こ のCBが 分 か れ ば,合 金 の形 成 能

が 判 断 で き,ま た,希 薄溶 液 に おけ る活 量,溶 解 度,蒸 発 能

な どさ ま ざ まな 情報 が 得 られ る.ま ず 著 者 らは,部 分 モ ル溶

解 熱HBと 部 分 モ ル過 剰 エ ン トロ ピ 魂 の 間 に,経 験 的 な粗

い近 似 であ るが,直 線 関 係 が成 り立 つ こ とが 指 摘 され て い る

点に着 目し,自 由体積理論に基づいた統計熱力学溶体モデル

を考え,次 の式(2)～(6)に 示す両老の関係式を導出した.

(2)

(3)

(4)

(5)

(6)

こ こで,温 は 成 分Bの 無 限 希 薄 状 態 の 活 量 係 数,ΩABは 成

分A-B間 の 相 互 作 用 エ ネ ル ギ,賑 は 純 成 分Xの モ ル 体

積,Noは ア ボ ガ ドロ数,71m,xは 純 成 分Xの 融 点,βxは 純

成 分Xの 固 体 お よび 液 体 状 態 の 融 点 に お け る原 子 振 動 数 の

比 を表 す(文 献(59)に 各 種 金 属 に 対 して βxの 値 が 掲 載 され

て い る.).

上 式 よ り,JZBす な わ ち ΩABが 分 か れ ば,轟 お よび 部 分

モ ル 自 由 エ ネ ル ギCBを 求 め る こ と が で き る.例 え ば

Miedemaの 半 経 験 則(58)を 利 用 して任 意 の溶 媒 ・溶 質 元 素 の

組 合 せ に対 して 部 分 モ ル溶 解 熱HBを 求 め る こ とが で き る.

こ の よ うに,例 え ば,溶 鉄 中 にお け る一 連 の 希土 類元 素 に対

す る活 量 係 数 の推 算 も可 能 で あ る(63).ま た,以 上 の 検 討 か

ら,HBとSEBの 関 係 は温 度 に依 存 す る こ とが 明 らか に な り,

さ らに 無 限 希 薄 溶体 に お け る溶 質 の部 分 モル 過剰 エ ン トロ ピ

の導 出 な ど,物 理 化学 の基 礎 事 項 に対 して も様 々な情 報 を得

る こ とが で きた 。 この モ デ ル は3元 系 の溶 液 に 対 して 拡 張

可 能 で あ り,希 薄 溶 体 に お け るWagnerの 相 互 作 用 パ ラ メ

ー タの 推 算 に も利 用 で き る(65).さ らに,無 限希 薄 溶 体 の み

な らず2元 系 合 金 の 全 濃 度 範 囲 に わ た っ て 拡 張 で き,混 合

熱 か ら過 剰 エ ン トロ ピや過 剰 自由 エ ネ ルギ の推 算 が 可 能 で あ

る(60)(66).上 記 の モ デ ル は ベ ル ギ ー のKatholieke大 学 で

PTP(Prediction of Thermodynamic Properties)と い う液 体

合 金 の 熱 力 学 量 の 推 算 プ ロ グ ラム に も組 み 込 まれ て お り,

1993年 度 のCALPHAD会 議 で も紹 介 され て い る〔67).

(3)既 存 の熱 力 学 デ ー タベ ― ス を利 用 した物 性 値 の 推算

熱 力学 デ ー タベ ―ス に 収 め られ て い る デ ー タを 液 体 の物 性

値 の評 価 に利 用 す る こ とが で きれ ば,既 存 の熱 力 学 デ ー タベ

ース の利 用 価 値 を 高 め る こ とが で きるだ け でな く,液 体物 性

の理 解 のた めに もきわ め て 有 意義 で あ る.著 者 らは,デ ー タ

の 蓄 積 が 十 分 で な く,ま た 実 験 の 困 難 さが 指 摘 され て い る

2元 系 合 金 液 体 の表 面 張 力 に 着 目 し,Butlerの 式(68)に 基 づ

い て,L.Kaufmanら の グ ル ー プ がCALPHAD法 に よ って

構 築 した 熱 力 学 デ ー タ ベ ー ス を 用 い て一 連 の液 体 鉄 基2元

お よび3元 系 合 金 に 対 す る表 面 張 力 の計 算 を 行 った(69).ま

た,粘 度 に つ い て はBattezzatiら(70)お よび平 居(71)が,平 衡

状 態 図 の 液 相 線 温 度 か ら2元 系 合 金 液 体 の 粘 度 を 計 算 す る

方 法 を提 案 して い る.こ の場 合,熱 力学 デ ー タベ ー スを利 用

し,CALPHAD法 に よ っ て合 金 成 分 の 活 量 と状 態 図 を計 算

で きれ ば,表 面 張 力 お よび 粘 度 の推 算 も可 能 と な る.著 者 ら
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図3 Pb-Sn系 合 金 の状 態 図 ・表 面 張 力 ・粘 度 の計 算.

は電 子 材 料 の接 合 用 マ イ ク ロソル ダ リン グ材 につ い て この 方

法 を適 用 し,基 本 的 物 性 値 と して 重要 な液 相 線 温 度,表 面張

力,粘 度 が,一 組 の熱 力 学 デ ー タか ら推 算 で き る こ とを 示 し

し(72)(図3).ま た,こ の 手 法 は 多成 分 系 へ の 拡 張 も可 能 で

あ る 期液 体 の基 本 的 物 性 で あ る密 度 に つ い ては,熱 力 学 量 か

らの推 算 例 も あ り(73),著 者 ら も検 討 を 進 め て い る(66)期

上 記 以 外 の 物 性 値 に つ い て も,特 に 多成 分 系 につ い て 熱 力

学 量 をパ ラ メー タ と しし モ デ ル や推 算 方 法 が 提 出 され れ ば き

わ め て有 意 義 で あ り,今 後,デ ー タ ベ ー ス の利 用 価 値 を 高 め

る上 で,ま た 次 世 代 の デ ー タベ ー スを 構 築 す る上 で 重要 な課

題 で あ る.

6.デ ー タ ベ ー ス を 利 用 し た 材 料 開 発 支 援 シ ス テ ム の

構 築

デ ー タ ベ ー スを 材 料 開 発 ・材 料 設 計 のし め の 道 具 と して積

極 的 に利 用 す る試 み が,さ まざ まな分 野 でな され る よ うに な

って きた.例 えば,エ キ ス パ ー トシス テ ムを 利 用 しし 材 料 開

発 支 援 シス テ ム の 構 築 は そ の一 例 で あ る(74)-(79).そ の他,

デ ー タ ベ ー ス の 材 料 開 発 へ の 利 用 に 関 して は,文 献(80)に

"Intelligent Utilization of Materials Information"と 題 した

特 集 が組 まれ て い る.

7.お わ り に

将 来,材 料 デ ー タベ ース は,本 報 で述 べ し よ うに エ キ ス パ

ー トシス テ ム な どの 推 算 期予 測 シス テ ム との結 合 が 行 わ れ
,

知 的 材 料 設 計(コ ン ピ ュー タに よ る材 料 の設 計)に 利 用 され る

こ とに な るで あ ろ う.日 本 に お け る デ ー タ ベ ー スの 整 備 は 欧

米 に 比 べ て 立 ち 後 れ て い る こ とが しば しば 指 摘 され て い る

が,欧 米 にお け る既 存 の デ ー タベ ー ス にお いて も上 述 の よ う

な種 々の問 題 点 が 残 され て い る.材 料 開発 に対 して 発 揮 で き

る独 創 的 な 概 念 ・機 能 性 を 取 り入 れ し デ ー タ ベ ー ス の 開 発

は,材 料 工 学 の分 野 に お い て 今後 取 り組 む べ き重 要 な 課 題 と

考 え られ る.デ ー タベ ース の 問題 は情 報 工 学 の分 野,あ るい

は過 去 の実 験 デ ー タの 単 な る整理 と考 え られ が ちで あ るが,

内容 の充 実 した 高 機 能 デ ー タベ ー ス シス テ ム の構 築 を 図 るし

め に は,材 料 の基 礎 物 性 に 関 す る研 究 に依 存 す る点 が 多 い.

材 料 物 理 化 学 の 分 野 に お け る デ ー タ ベ ー スは,対 象 が 広範

囲 で あ り,ま た 現 時 点 で は 未 公 開 の個 人 あ る い は小 組 織 内 で

構築 され た デ ー タベ ー ス も数 多 くあ る と考 え られ る.し た が

って,著 者 ら の能 力 お よび 不 勉 強 の 問題 もあ るが,す べ て の

分野 に おけ る現 状 と問 題 点 を こ こで述 べ る こ とが で きな か っ

し.本 報 が い さ さか な りと も この 分野 の研 究 に資 す れ ば 幸 い

で あ る期
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