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粒子の規則配列と対相互作用

理 学部 金 森 順 次 郎(豊 中2451)

「低温 」と必ず し も関係 があるとはいえないので気 が引け るが,少 し毛色の変 った話を書かせていた

だ く。いわめる「格子気体 」は気体分子 が与え られた空間格子の格 子点だけに存在す るとして,・ある格

子点 にある分子 とその近傍の格子点にある分子 との間に相互 作用を考え る模型である。運動 エネルギー

を無視 して,そ の基底状態 を考えると,相 互作用の大 きさとその及ぶ範囲に応 じて,特 定の濃度(濃 度

の定義 は気体分子の総数 と格子点の総数の比で,以 下 κとい ラ文字であ らわす。Xは0≦Z≦1の 変域

をもつ。)で,分 子の規則正 しい配列が 出現す ることが期待 される。 このことは,小 林 ・長谷田両氏にょ

って発 見されたCoCl2・2H:20の 磁化過程で出現するス ピン配列,固 体表 面に吸着 された分子(ま た

は原子,た とえばHe原 子 の場合は 「低温物理 」の話題 の一つである。)の規則配列,2元 合 金での規則

格子の生成 と関係ずけ られる。CoCl2・2H:20の 場 合 低温で強い磁場 をb軸 方向に掛けるとすべ て

のモーメソ トは磁場方向に揃 う。 この状態か ら磁場 を減少させ ると,あ る磁場で磁場 と逆向 きのモーメ

ン トが出現 レ そ の懲 はCO2+の 緻 の%で,規 貝旺 し く配列 した状鰍 移る.さ ら峨 場 轍 少

させると,つ ぎに反強磁性状態 に相当す るス ピン配列 をとる。 この逆向 きのモー メン トが格子気体の分

子 に対応 し,磁 場 は化学ポテンシャルに相 当す る。以下気 体分子を一般 的に粒子 と呼ぶ ことにす る。

CoCl2・2H20で は濃度x竈%と%(反 強 磁性状態)で 規則配列が実現するわけである。

体心立 方格子の場合,も し第1近 接格子点間の相互作用だけ を考え,そ れが反擾 的,す なわち第1近

接格子点の対 を同時 に粒子 が占めるとエネルギーが高 くなるとす ると,粒 子濃度 κが0か らレをまでは,

第1近 接 の粒子対 を作 らないよ うに粒子 を配置 して行 くことができる。 しか しκ〉%で は,ど うして.

もそのような原子対 を作 らざるを得ないことE

g は
,ほ とん ど自明の ことである。 この とき系

の基底状態のエネルギーは κの関係 として,

0≦:Z《 レ含の間は零 κ〉%で ある傾 き

で上昇することになる。Z=%で は体心立

方格子を構成する二つの単純立方格子のどち

らか一方が粒子 によって占め られたいわ ゆる

XCuZn型 と よば れる規則格子が出現す る。 こ

XlX2×3×4こ で第2 ,第3,・ 一 ・ とあ る有限の範囲ま

で相互作用のrangeを 広 げると,一 般 に基底第

1図

第1図 基底状態のエネルギーEgと 粒子濃度Zの 関係 二つの折れ 目の間は,両 端に出現する規則

配列の2相 混合の状態が基底状態 とな り・Egvs・Xは 必ず直線と左る。
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状態のエネルギーEgは,κ の関数 として第1図 に示す よ う左折れ線 となる筈である。

(以 下に述べるように,こ のよ う宏EgVS・Xの 関係は,個 々の実 例では厳密 に証明す ることができ

るが,一 般的な証明は未だ一与え られていないことは澄断 りして澄 きたい。)折れ線の折れ 目κ1・Z2・ …

で規則配列が出現す ることが期待 される。体心立方格子の例では,第2近 接格子点の相互作用が反嬢的

なとき,κ=%が 新 しい折れ目とな りいわゆるFe3AI型 の 規則配 列が出現す る。

どのよ うな濃度でEgVS.Xの 曲線 に折 れ目が出現 し,ど の ような規則配列が出現するかとい うこ

とは,相 互作用の及ぶ範囲 と符号 を含 めた相対的な大 きさと格子の幾何学的条件で決ま る。筆者は約10

年 前 に,濃 度 泥を一与えたときの第1,第2… 近接原子対の総数の適当な1次 結合の下限あるいは上限

を与 える不等式が存在す るこ とを利用 した 「不等式の方法 」を捉案 した。 この方法 は最近鏑木 によって

大いに改 良され,か な り遠 くまでの相互作用を考え る場合 にも使えるよ うになった。 これが解析的 に上

記の条件 を求 める唯一の方法 であるが,ま だまだ不満足な ところも多い。その詳細を述べることは 目的

で な い の で,例 を あ げ るに止める。た とえば 面心立方格子では,第2近 接点相互作用までであれば;

厳 密 に相互作用定数 のすべての範囲でEg.VS。Z曲 線 と規則配列 を決定す ることがで きる。現実の合金

の問題 と比べ ると,こ の範 囲では有名 な構造 が折れ 目として現われないもの もあるので,第4近 接点ま

での相互 作用を聖入 れた解折 を行 った。 この場合,特 定の規 則配例が基底状態で あるためρ充分条件を

求め ることは比較的容易であるが,そ れがEg.vs。x曲 象の折 れ 目になることを証明す るのは困難な場

合があって,相 互作用定数のすべ ての値 について厳密な解析はまだで きていない。 しかし推測を交えて

得た一応 の結論か らい くつかの興味ある事実を見出した。その詳細は省 くがたとえば,MnrAu系 で

Aurichの 領 域では,Ni4Mo型(x一 レも),TiAl3型,Mn2Au5理 』Si2Mo型(こ れは体心立方

格子に基礎 を澄いた ものであるが,面 心立方 でのPt2Mo型 に非常に近い)の 規則合金が見出されてい

るが,筆 老の解析はこれらの構造は,相 互作用定数 について大体共通の条件で出現 し,も しこの他 の構

造(た とえばX=%で の ある構造)が 存在 しないことが確立すれば,V1》IV21・1穐1・IV41

砺>0,魁V3<0,V2一 穐>0,」%〈V2<砺 で醗 れ 纈 域に相互 作用定翻(iはi番

目の近接点V>0は 反 擾力)が あることにな る。

紙数が限 られているので,こ のような解析 の意義 を論 じて結 びとしたい。合金 ないし吸着原子の規則

配列(た と え ばWの(110)面 上 のNaはX=レ も,%,%で 規 則配 列をとる。)を考えるとき,対 相互

作用モデルがどこまで成 り立つ かとい うことが第 一の問題であろ う。逆の方向からのアプローチとして

は・たとえば長週期構造やCrのSDWに つ いて,電 子状態を逆格子空間か ら眺めてFel㎡ 面 のnesting

とい う考えが右力である。一方対相互作用 とい う考え方 は実空聞か らのアプローチで(多 体力 の問題に

は立入 らないとして も),現 象論 的な便利さあるいは有用性があって も,そ の相互作用 の実際の大 きさ

については漠然 とした もの と考 えられてい る場合が多い。現実 にはい くつかのアプローチの総合(弁 証

法が好 きな方 は,弁 証法的展開と取 られ るか も知れないが,紙 数の関係で話を簡単化 してい ることをお

断 りしてお く。)が必要 であるが,上 記の よ うな解折で規則配列の 出現か ら対相互作用につい ての情報 を

引 き出す のが この ような解折の 目的の一つであろ う。一方Mn竺Au系 の 例で見られるよ うに,相 互 作用

の相対的な関係が粒子濃度にょって大 きな変 化が ない ように見える。 このよ うなことは一つ には,新 し

い規則合 金の発見法の一つ にな る可能 性が あるとともに前にふれたように電子論的 に相互作用を考察す
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第2図

第2図 面心立方格子での規則配列 の例x=%2に 相 当する。図は(001)面 へ の投影で,大 きい

円は(001)面 の格 子点 小 さい 円はそれか らZ方 向に±%ず れた面の格子点である。 黒丸は粒 子に

よって占め られ る格子点 を意味す る。線は単位胞 を示す。

る手掛 りを与える。筆者の研 究室ではインパー合金の インバ ー特性出現条件 や,CrのSDWに つ いて,

局在電子状態か ら出発するアプローチが有用であるとい う結論 を得 てい る。 吸着原子や規則合金 につい

ての本研究はいずれそのような研究と結びつけたいと思 っている。 なお本研 究の 「不等式の方法 」につ

いては,M.KaburagiandJ.Kanamori,Prog..七heoret.Phys.(1975)7月 号 を見られたい。

左お,面 心立方格子で この解折か ら基底状態 になる可能性が証明されている複雑な構造の例 として,

第2図 に象徴的に κ二%2でV2,V3,V4が 正 でCOmparabIeの と きに出現 する配列を示 した。
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