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分子動力学法によるFeとCuの非晶質の作製
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Abstract: Molecular dynamic simu］ations were carried out to study the making amorphouses
using rapid cgioliing ogliquid. s.  pf sing-le c-ompopen-t atomic 一systems (Cu and Fe) und. e-r the c'onstant

pressu1e coudition.  The solids made through the quenching proeess were airnorphouses because
they showed almost the same relations between the temper' ≠狽浮窒?and the volume， the tempera-

ture and the enthalpy as the relation in the real amorphous， disordered three dimensional atomic
structures like the liquid one， the same distribution of the radial distribution function as that of

the real amorphous， and many Voronoi polyhedons which contain more than 5 pentagonal planes，
when the quenching rate was more than 10i4K/second.  The value of the volume and the enthalpy

per atom increased a ｝ittle as the quenching rate became faster(1014 to 10i5k'/seconの.  The solids

were crystals when the quenching rate was less than 10i3K/second. 
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1緒 言

 計算機性能の飛躍的な向上に伴い，コンピュータシ

ミュレ…一・・ションを用いた現象の解明はある程度の成果

を収めつつある. 特に原子，分子レベルのミクロな世

界においては実験困難な対象が数多く存在するため，

計算機の中で現実の世界をある程度モデル化した計算

モデルを駆使し，現象を解釈説明することで理解を深

める方法が有効であるといえる. 特にランダム構造を

持つアモルファス状態への構造変化は，数ナノ秒程度

の短い時間で起こるため1)，実験でその過程を追跡す

ることは極めて困難であり，コンピュータシミュレー

ションが有力な手段となり得る可能性をもっている. 

 本研究では，圧カー定の分子動力学法を用いて，432

個のFe原子と500個のCu原子の各単元素結晶を高

温で融解させた後，急冷凝固させるまでの過程の原子

レベルシミュレーションを行い，アモルファス作製に

ついて，平均二乗変位，3次元観察，エンタルピ，原

子体積，動径分布関数，ボロノイ多面体率を基に検討

した. 
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2シミュレーション条件

 分子動力学法はParine110-Rahmanのアルゴリズ
ム4)による圧カー定の方法により行った. ポテンシャル

はFinnis-Sinclair(F-S)ポテンシャル2)3)を用いた. 

基本セルの変形は，液体状態において妥当と考えられ
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Table 1 Model of an alysis

Iron Copper

Number of atoms N＝432 N＝500
Size of ullit cell

     O                  O                  O

P7. 199A × 17. 199A × 17. 199ノ亀
     0                  0                  0

P8. 075A × 18. 075/1× 18. 07514

Lattice constanも
     0Q. 8665A     0R. 615A

Mass of atom 9. 272×10輌26kg LO55×10噂25 kg

Time step 2. O x 10-15 sec 2. 0×10『15sec

External preSSure 0. lMPa 0. lMPa

Mass of box 9. 272×10-28 1. 055×10-27

仮定した. 

 OKにおける基本セルは， table Iに示す直方体であ

り，各辺はx，y， z座標と一致し，それぞれ［100］，［010】，

［001］方向を有する. 初期原子配置はCuでは面心立

方格子点，Feでは体心立方格子打上とし，原子の無次

元化初速度は一様乱数(一〇. 5～十〇. 5)によって与えた・

境界条件は周期境界条件を用いた. 温度制御は速度ス

ケーリング法により行った. その他詳細は既報6)の通

りである. 

 急冷は，冷却速度1013κ/sec，1014∫(/8ec，1015

κ/secで行った.  FeもCuも温度上昇過程の最終制

御温度(Feは約46001〈， Cuは約3600K，いずれも液体

状態)からOKまで冷却後， OKで温度をスケーリング

しながら1万ステップ保持し，その後には，安定な原

子配置を得るため，さらに2万ステップ緩和させた. 冷

却速度がIOi4 k'/secのときは，500K，1000K，1500K，

2000K，2500K，3000K，4000Kで冷却をとめて，その
時のボロノイ多面体の割合6)を求めた. 

 またCuの1014κ/8ecで冷却したものについては

OKから1001〈，200K，300Kと100Kずつ温度を上昇

させ再結晶化について検討した. 

3 非晶質の作製と検討

 3. 1 原子体積・エンタルピ・3次元観察

 まず原子体積6)，エンタルピ6)と温度の関係をそれ

ぞれFig. 1， Fig. 2に示す。原子体積もエンタルピも昇

温過程(実線)ではAB間で不連続(融解)を生じてい

たのに対して，1014κ/8ecで冷却をした場合は連続的

に下がっておりCでは初期状態(結晶)のときよりも

かなり高い値になっている. 10 i5 1〈/secで冷却した場

合も連続的に下がっているがIO14K/8ecで冷却した場

合よりもさらに若干高い値になっており，冷却速度が

速いほど，より不安定状態にあるとみられる. これら

の冷却曲線は，従来報告されている非晶質生成時のそ
れと同様であり1)7)，loi41i' ^sec以上の冷却速度では
  ゆ
非晶質が生成されていると考えられる. 
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Figure 1: Relation between temperature and vol-

ume/atom.  (a)Fe.  (b)Cu. 
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Figure 2: Relation between temperature and en-

thalpy/atom.  (a)Fe.  (b)Cu. 

 Feを1013κ/8ecで冷却した場合は，約1500Kにお

いて融解時と同様な不連続を生じており，OKでは原

子体積もエンタルピも初期状態(結晶)とほぼ同じ値

になっている・CuをIO13 k・ ^secで冷却した場合は約

1000Kにおいて融解時と同じ不連続が生じておりt， OK

ではloi4K/8ec， IO151〈/secで冷却した場合よりは低

い値を示しているが初期結晶状態よりも高い値を示し

ている. 

 Fig. 3はFeをIO14 k・/secで冷却したOK(点C)の

原子配置(x方向から見た3次元観察)である. 液体と

同様なランダムな構造を示しており，非晶質であるこ

とがわかる・1015K/secで急冷したOKの原子配置も

同じようなランダム構造を示していた. 

 Fig. 4はFeを1013」κ/secで冷却したOKにおける3

次元原子配置である. 原子は規則的に並んでおり，詳

細に調べるとこの配置はbcc構造であった. 不連続を

生じた温度以下ではこのように結晶化しており，Bか

ら冷却過程の不連続が生じた温度までは過冷却液体で

あることがわかる. Cuの原子配列を3次元観察で見

てみると，原子体積，エンタルピの値は初期状態より

も幾分高くなっていたが，こちらも規則的に配置して

いて，fcc結晶格子点上に配置していた. これらのこと

よりIO13k' ^sec以下で冷却すると結晶化することがわ

かった. 

 3. 2 平均二乗変位

 Feにおける平均二乗変位とステップ数の関係を

Fig. 5に，温度とステップ数の関係をFig. 6に示す・
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Figure 4: View of atom arrangement on amorphous

Fe(quenching rate; 10i3 K/seeond). 
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(a) 10i4 K/second. 

両図の(a)は冷却速度がloi4 K'/sec，(b)は10151(/sec

の場合であり，いずれの冷却速度においても途中から一

定となり固化していることが分かる. この構造はFig. 3

で見られた通り，液体と同様なランダム構造であり，

この固化はガラス転位であることが分かる. ガラス転

位温度は10i4 K'/secでは約1600K，10i5K▽secでは

約1800Kである. ここで平均二乗変位の値が一番高く

なっている点をガラス転位温度と定義した. 冷却速度

が速い方がガラス転位温度は高くなっており，非晶質
における実験結果と一致している1). 

 3. 3 動径分布関数

 次に，Feを10i4K▽secで冷却したOKと液体(昇温

過程の2700K)の動径分布関数の値をFig. 7に示す. 

液体では，第1ピークの幅は広く，第2ピークは1つ

のピークで成り立っているが，loi4K▽secで冷却した

ものは第1ピークは鋭くとがっていて，第2ピークは

2つのサブピークに分かれていて前の方のピークの方

が高くなっており，従来報告されている非晶質の. 実験

結果と一致している1). 1015K/8ecも同じ結果が得ら

れ，Cuについても同様であった. 

 1013κ/8ecで冷却した場合ではFeもCuも初期の

結晶と同じであった. これからも結晶化したことがわ

かる. 
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Figure 5: Change of the mean square displa，cement of

Fe.  (a)10i4 K/second.  (b)10is K/second. 

 3. 4 ボロノイ多面体解析

Fig. ，8はFeを10i4K▽secで冷却したときのボロノイ

多面体率の変化である・ここでは4000K時(液体)に多
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and Fe at OK cooling rapidly. 
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Figure 6: Change of the temperature of Fe. 
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cooling from liquid Cu. 

かったボロノイ多面体［(0284)，(0364)，(0365)，

(0446)」，500K時(非晶質)に多かったボロノイ多面体

［(00120)，(01102)，(0284)，(0364)1および初期

状態(結晶)で100％だった(0608)多面体について示

した・すると・(0608)多面体は初期状態は100％だっ

たのに，急冷が終了した時点のOKではほんのわずか

しか存在しておらず(約0. 2％)，これから初期状態の

ように体心立方構造ではなく，全く別の構造になって

いることが分かる. 急冷により5角形面を6つ以上持

つ多面体が増加すると言われている1)7). Feにおいて

も，この現象が確認され(Fig. 9，約go％)，このこ

とからも非晶質が作製できていることが分かる. 

 Fig. 10はCuを1014κ/secで冷却したときのボロ

ノイ多面体率の変化である・ここでは3000K時(液体)

のときに多かったボロノイ多面体［(0364)，(1254)，

(0365)，(0363)】，500K時(非晶質)のときに多か

ったボロノイ多面体［(0364)，(0446)，(0365)，

(0284)，(01102)1および初期状態(結晶)で多く存

在していたボロノイ多面体［(0364)，(0446)］につい

て示した. Feでは初期の結晶で多く存在していたボロ

ノイ多面体は，冷却を終了した時点ではほんのわずかし

か存在していなかったのに対して，Cuの初期状態(結

晶)で多かった［(0364)(約17％)，(0446)(約14％)｝は

冷却が終了した時点でもまだかなり多く存在していた

(それぞれ約11％，8％)・しかしFig. 10で見られるよ

うに魯冷が終了した時点では，存在しているほとんど

の多面体が5角形を6個以上もっており，Cuにおい

ても非晶質が生成されていることがわかる. 

 1013K/secで冷却した場合ボロノイ多面体の割合は，

Feでは初期の結晶と同じであり， Cuでも初期の結晶

とほぼ同じであった. これからも1013K/secで冷却し

た場合には結晶化していることがわかる. 

 3. 5 非晶質の再加熱

 Cuの1014K/8ecで冷却したものをOKから100Kず

つ温度を上昇させていくと，300Kでは原子体積もエン

タルピも結晶と同じ値になった(Fig. 1(b)， Fig. 2(b))

ことおよび3次元観察の検討から，この非結晶は200

～300Kで結晶構造に移ることが確認された. 

       4 結     言

 Parrine110 一Rahmanのアルゴリズムを基にした分

子動力学法を用いて，CuとFeの各液体を急冷するシ

ミュレーションを行い，非晶質を作製した. その結果，

いずれの金属においても冷却速度が1014 k'/second以

上では，温度に対する原子体積およびエンタルピの変

化が実際の非晶質と同様になること，平均二乗変位で

確認した固体の原子配置がランダムであること，動径

分布関数形状が実際の非晶質と同様になること，5角

形を6個以上有するボロノイ多面体が増加したこと

から，非晶質となることがわかった. また冷却速度が

lOi5 1〈/second下で得られた非晶質は1014K/second

下で得られた非晶質よりも原子体積，エンタルピの値

が幾分大きく，より不安定な構造を有しているとみら

れた. 
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 冷却速度がlO13K/secondでは結晶化した. またCu

については非晶質を再加熱したところ300Kで結晶化

した. 
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